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大気中微小粒子(PM2.5)と粗大粒子の有害元素濃度に 

関する順位化法による測定地点評価 
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Assessment of Sampling Sites using a Ranking Method for Toxic Element Concentrations of  

Fine Particles (PM2.5) and Coarse Particles in Ambient Air 
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Urban ambient particulate matter is divided into two groups according to particle size distribution: 
fine particles (FP), called PM2.5, less than 2.5 µm in aerodynamic diameter, and coarse particles (CP) 
between 2.5 and 10 µm in aerodynamic diameter. The aim of this study was to estimate concentrations of 
toxic elements in FP and CP, and to assess sampling sites by a ranking method for the toxic levels. In FP 
and CP samples collected at seven sites in Tokyo between May 2002 and March 2003, sixteen toxic 
elements were determined. The toxic element concentrations ranged from values less than 0.01 ng/m3 in 
cadmium concentrations of FP to about 1,200 ng/m3 in aluminium and iron concentrations of CP. In view 
of the wide range of concentrations, a method for ranking the concentrations of toxic elements without 
assumption of normality was useful to assess toxic levels of sites. Using the ranking method for all the 
sixteen element concentrations in FP or CP sampled during the period, we obtained a rank order of each 
element for each site. To integrate toxicity information, reranking among the ranks and summing of the 
sixteen toxic elements of each site, provided simple and clear standings for these sites. This ranking 
method for toxic element concentrations of ambient particles will be a good tool for evaluating a series of 
sampling sites in the light of integrated information on the health hazard. 
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緒   言 

 わが国では大気汚染物質のひとつである浮遊粒子状物質

（SPM）は，空気力学的粒径（以下，粒径とする）が 10 µm
以下の粒子として環境基準が制定されているが，依然とし

てその基準達成率は改善されない状況が続いている 1)．一

方，米国では，粒径が 10 µm以下の大気中粒子状物質は，
粒径が 2.5 µm以下の微小粒子（PM2.5）と，粒径が 2.5-10 
µm の範囲にある粒子（以下，粗大粒子とする）に区分さ

れ，主な発生源や構成元素が異なることが報告されている 2)．

加えて，微小粒子による健康影響の問題 3-5)がここ十年近く

米国を中心に話題となっており，それに応じて，粒子状物

質の構成元素に関心が集まりつつある 6,7)．しかし，日本お

いては，微小粒子と粗大粒子を区分し，それらに含まれる

有害元素について季節変動や地域差を検討した報告は少な

い．また，その報告をみても濃度の提示だけに終わってい

る場合が多く，CMB法（Chemical Mass Balance）のリ
セプターモデルに代表される発生源寄与解析手法 8)を除け 

ば，有効な評価法がないのが現状である． 
著者らは，既報 9)において，都内 6 地点における大気微

小粒子中の 12 元素について，その季節変動と地点間変動
を報告した．今回は，微小粒子に加えて粗大粒子にも注目

し，採取地点と分析対象元素を増加して，より詳細に検討

した．すなわち，都内 7地点において約一年間にわたり毎
月採取した微小粒子と粗大粒子に含まれる 16 の有害元素
を分析し，その特性を比較検討した．さらに，これらの結

果を踏まえ，大気汚染による健康影響調査への応用を意図

して，地点間における有害情報を総合的に把握するための

方法として順位化法を考案し，それを用いて地点の評価を

試みた． 
 

材料及び方法 

１．試料採取地点 

 大気中の粗大粒子と微小粒子を採取した地点は，大島町，

青梅市，小平市，町田市，大田区及び足立区内にある小学 
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校各 1校，並びに新宿区にある東京都健康安全研究センタ
ーの計 7地点とした（以下，それぞれ，大島，青梅，小平，
町田，大田，足立，及び新宿とする）．このうち新宿を除く

6地点は，既報 9) と同地点である． 
 
２．試料採取期間 

 試料は，2002年 5月から 2003年 3月までの 11ヶ月間
に毎月 1回，第 3月曜日午前 9時から同木曜日の同時刻ま
での 72時間にわたり，7地点同時に採取した． 
 
３．試料採取方法 

 カット特性が 100%の粗大粒子と同 50%の微小粒子を選
別するためのインパクターが組み込まれたフィルターホル

ダー（柴田科学社製 NWPS-35HS）と，定流量装置や積算
流量計を内蔵した吸引ポンプ（柴田科学社製 MP-∑500）
をシリコンチューブにより最短距離で接続した試料採取装

置を全天候型のシェルターに入れ，毎分 2.5 Lの流量で吸
引して試料を採取した．試料採取に用いたフィルターは，

テフロン材質で孔径 2 µmの Zefluor（Pall社製）であり，
粗大粒子には直径25 mm，そして微小粒子には直径35 mm
のものを使用した．  
 
４．分析項目 

 アルミニウム(Al)，チタン(Ti) ，バナジウム(V)，クロム
(Cr)，マンガン(Mn)，鉄(Fe)，コバルト(Co)，ニッケル(Ni)，
銅(Cu)，亜鉛(Zn)，ヒ素(As)，モリブデン(Mo)，銀(Ag)，
カドミウム(Cd)，アンチモン（Sb）及び鉛(Pb)の計 16 元
素濃度（ng/m3）と，採取した粒子状物質の質量濃度（µg/m3）

を粗大粒子と微小粒子の両方について定量した． 
 
５．試薬 

 濃硝酸：関東化学製ウルトラピュア 
金属標準液：関東化学製 ICP-MS用混合標準液（分析項目
に示した 16 元素）及び和光純薬製原子吸光用標準液（内
標準元素として用いたイットリウムとインジウム）． 
 高純度水：器具や容器の洗浄，及び試薬の希釈には，蒸

留水を脱イオン化した高純度水（Milli-Q）を用いた． 
 
６．分析装置 

 ウルトラミクロ上皿電子天びん：Sartorius社製SC2-F． 
誘導結合型プラズマ発光分析装置（ ICP-AES）：日本
Jarrell-Ash社製 IRIS 1000（対象元素:Al，Fe，Zn）． 
誘導結合型プラズマ質量分析計（ICP-MS）：HP社製 4500
（対象元素:Ti，V，Cr，Co，Mn，Ni，Cu，As，Mo，Ag，
Cd，Sb，Pb）. 
 
７．質量濃度の測定 

 採取用のフィルターは 1 枚ずつペトリスライド
（MILLIPORE 社製 PD15047）に入れて保管し，試料採
取する前と後に，20℃の恒温室内に 2日間以上置いてから

上皿電子天びんで秤量した．この秤量値の差を採取時の総

吸引量で除して，質量濃度（µg/m3）とした． 
 
８．試料の調製及び分析 

 試料採取したフィルターを小片に裁断し，濃硝酸 5mL
を加えて，マイクロ波反応加速装置（CEM社製 MARS5）
により 180℃で 15分間分解した．3日間室温で放置した後，
分解液をディスクフィルター（ ADVANTEC 社製

25HP020AN）によりメスフラスコ内にろ過し，さらに高
純度水を加えて 50 mLに調整し，ICP-AES及び ICP-MS
分析用の試料とした．併せて，未使用のフィルターを同条

件で処理し，ブランクとした．なお，フラスコなど試料調

製に用いた器具類は，清浄なものを事前に 15%硝酸溶液に
3日間以上浸潤させ，高純度水で洗浄してから使用した． 
 内標準元素として，ICP-AESでは 10 µg/Lのイットリウ
ムを，また ICP-MS では各 1 µg/L のイットリウムとイン
ジウムを含む 5%硝酸溶液の一定量を，ペリスタルポンプ
の回転と同期して試料に添加する内標準法により，対象元

素を定量分析した．この分析値から総量を換算し，ブラン

ク値を差引きさらに総吸引量で除して，有害元素濃度

（ng/m3）とした． 
 
９．順位化法の手順 

元素濃度の明らかな違いと元素種の相違を乗り越える評

価法のひとつとして，データの分布に依存しない次の順位

化法を考案した．ただし，季節と元素の違いに優劣をつけ

る情報がないため，前提条件として，各濃度には重みのな

い均一な数値として濃度をそのまま使用した． 
 順位化法の手順として，まず 16 元素のうちから任意の
元素 i (i=1,2,…,16)に注目し，ある月 j (j=1,2,…,11)の 7地
点の元素濃度 Cijk (k=1,2,…,7)を小さい順に並べ，1から 7
までの順位 nijk (1≤n ijk ≤7)をつけた（同じ濃度の場合は平均 
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Fig. 1. Variation of Mass Concentrations for Coarse and Fine 
Particles at Seven Sites in Tokyo from May 2002 to 
March 2003. Data at Machida site January 2003 are not 
shown for pump trouble. 
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順位とする）．そして，すべての月において同様の順位をつ

けてから，これら順位の和Σnijk（j=1,2,…,11についての和）
を求めた．ここで，この順位和の値そのもので比較しても

よいが，結果が平易になるように，さらにこの順位和の値

を小さい順にならべて再度順位（ここでは元素 i の全期間
順位 Sijkとする）をつけた（Σnijk→Sijk，1≤Sijk≤7）．同様に，
その他の 15元素についてもこれらの手順を繰返した．  
さらに，汚染レベルを地点間で比較することは，疫学調

査など健康指標との対応をみる上で必要である．したがっ

て，前述した地点ごとの順位をより明確にし，分析した元

素全体を有害元素の汚染レベルとして総合評価するため，

全元素について順位の和ΣSijk（i =1,2,…,16についての和）
をとり，再度順位化して総合順位とした． 
 

結果及び考察 

１．質量濃度の比較 

 大島，青梅，小平，町田，大田，足立及び新宿の 7地点
において毎月採取した粗大粒子と微小粒子の質量濃度を，

時系列として並べ比較した（Fig.1）．粗大粒子の質量濃度
は，最低値 3.4 µg/m3（2003年 1月の大島）から最高値 26 
µg/m3（2002 年 11 月の町田）を示した．粗大粒子濃度は
時期により大きな変化がみられたが，同じ時期の地点間の

差はそれほど大きくなく，時系列の変動パターンの特徴は

地点によらずほぼ同様であった．このことから，粗大粒子 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
濃度は都内全域でこのような季節変動を示していると推定

される． 
一方，微小粒子の質量濃度は，最低値 8.6 µg/m3（2002

年 8月の大島）から最高値 58 µg/m3（2002年 5月の大田）
を示した．微小粒子濃度は，全体的に大島がそれ以外の 6
地点の濃度に比べて明らかに低い．この 6地点の質量濃度
は，いくつかの月でばらつきがみられ，地点間でやや類似

した変動パターンを示している．2002 年 8 月における微
小粒子の質量濃度が，全地点において 10 µg/m3近辺に集中

している．その理由は，試料採取期間中に南西方向から東

京都を台風が通過したため，全域的に質量濃度が低下して

ほぼ一定値を示したと推測される．加えて，大島の地点が

島しょであり，東京都において自然環境が良好である地理 
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Fig. 3. Variation of Al, Fe, and Ti  Concentrations in Coarse and  Fine  Particles collected at Seven Sites in Tokyo from May 2002
          to March 2003. Left column, in coarse particles; right column, in fine particles. Data at Machida site January 2003 are not
          shown for pump trouble.
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的状況を考慮すると，微小粒子の質量濃度が最低値であっ

た大島の 8.6 µg/m3という数値は，東京都内の社会活動地

域におけるバックグランド濃度に近いことが示唆される．  
 米国では，主に，微小粒子は人為的発生源由来，一方粗

大粒子は自然由来とされている 2)．したがって，微小粒子

に対する粗大粒子の濃度比（以下，C/F比とする）を検討 
することにより，大気粒子の発生源構成をある程度推定で

きるものと考える．この C/F比を地点ごとに比較した箱ひ
げ図を Fig.2 に示す．大島における C/F 比は 0.22～1.00
と変動幅が大きく，かつその中央値は 0.6 より大きいのに
対し，その他 6地点における各 C/F比の中央値はすべてお
よそ 0.3 と低かった．このことは，大島は自然由来と予想
される粗大粒子の割合が他の地点より高く，前述した大島

の地理的特徴を支持する．また，大島を除く 6地点の結果
から，都内は総じて自然発生源由来よりも優位である人為

的発生源に起因した微小粒子によって，曝露されているこ

とが示唆される． 
 
２．有害元素濃度の変動 

 粗大粒子と微小粒子に含まれる Alから Pbまでの 16元
素濃度について，地点ごとにその時系列変化を比較検討し

た．このうち，元素濃度としては約 1,200 ng/m3と最高で

あった Alと Fe，これらに比べ 10分の 1以下の濃度であ
った Tiでは，粗大粒子と微小粒子におけるそれぞれの元素
濃度は同程度であり，その変動パターンはかなり類似して 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

いた（Fig.3）． 
一方，微小粒子において 2.3 ng/m3以下の濃度であった

Asと Cd，そして 50 ng/m3未満であった Pbでは，粗大粒
子においてはさらにその 10 分の 1 以下の濃度であった．
これら元素濃度の変動パターンは，粗大と微小粒子で異な

り，微小粒子では 2002 年 8 月を除くと各元素濃度は地点
間に差がみられた（Fig.4）．また，これら 6 元素以外の残
り 10 元素においては，地点ごとの元素濃度の変動パター
ンに顕著な特徴を示すものはなく，加えて粗大粒子と微小

粒子を比較しても一定した傾向は認められなかった．そし

て，都市大気の微小粒子について報告されている米国 10)，

カナダ 11)，韓国 12)のデータとの比較では，本報告の有害元

素濃度はそれらとおよそ一致するものであった． 
質量濃度の場合と同様，元素濃度においても C/F比を各

元素ごとに求め，地点ごとに比較した（Fig.5-6）．粗大粒
子と微小粒子の両方においてその元素濃度が同程度であり，

かつ変動パターンが類似していた Al・ Fe・Tiでは，全体
として C/F 比がおよそ 1～2 の間にあり（Fig.5），一定の
傾向が認められる．一方， As・Cd・Pbでは，C/F比はど
の地点でもほとんどが 0.2 以下と低かった（Fig.6）．これ
は，As・Cd・Pb が廃棄物焼却など人為的発生源由来の特
徴を有することから，微小粒子の汚染が少なからず全都的

に及んでいることを示唆する．この他，Mn における C/F
比の中央値はおよそ 0.4～0.6の範囲にあった以外，その他
の元素においては明瞭な傾向が認められなかった．  
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Fig. 4. Variation of As, Cd, and Pb Concentrations in Coarse and  Fine  Particles collected at Seven Sites in Tokyo from May 2002
          to March 2003. Left column, in coarse particles; right column, in fine particles. Data at Machida site January 2003 are not
          shown for pump trouble.
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３．順位化法による地点評価 

 質量濃度に関して，粗大粒子では 3.4～26 µg/m3，微小

粒子では 8.6～58 µg/m3の範囲にあったため（Fig.1），地
点や時期による違いは 10 倍未満であった．しかし，質量
濃度に比べ，有害元素の濃度範囲ははるかに広いものであ

った．例えば，微小粒子の Al では 24～1,200 ng/m3の範

囲（Fig.3）で約 50倍，微小粒子の Cdでは 0.01未満～2.3 
ng/m3の範囲（Fig.4）で約 35 倍，それぞれ元素濃度が異
なっている．したがって，これらを含めた 16 元素におけ
る濃度範囲は 0.01未満～1,200 ng/m3の範囲となり，少な

くとも 10 万倍以上異なる．そこで，データを統合して測
定地点の汚染レベルを評価するため，季節間や元素間の違

いによる大幅な濃度変動を考慮した手段として順位化法を

考案し，得られたデータに適用した．  
16 元素それぞれの全期間順位を粗大粒子と微小粒子と

において別々に求め，地点別に示した（Fig.7a.b）．大島は，
粗大粒子でほとんどの元素が 2以下と順位が低いのに対し，
微小粒子の Vは順位が 6と大田に続いて 2番目に高い特徴 

 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

があった．これは，大島の V濃度が高かった既報 9)を別デ

ータで再確認したことになる．青梅は，Al・Ti・Agの順位
が中程度であり，粗大粒子よりも微小粒子でそれらの順位

が上がっている．小平は，粗大粒子で Cr・Cdの順位が低
い以外はその他の元素の順位が 5以上と高いのに対し，微
小粒子では Cr・Cdの他にも Al・Ti・Fe・Ag・Sbを除く
元素の順位が粗大粒子に比べ低かった．町田は，各粒子と

も Al・Ti・Fe・Ni の順位が 6 以上と高かった．大田は，
むしろ町田とは対称的に，各粒子とも Al・Ti・Fe・Ag・
Sbの順位が 4以下と低く，それ以外は 6以上と高かった．
足立は，粗大粒子で Zn・Mo・Ag・Cd・Sb・Pbが最高順
位の 7であり，加えてそれ以外の元素も 4から 6の順位と
全体的に高い順位であった．足立の微小粒子は，粗大粒子

に比べ Mo・Ag・Cd・Sb で順位が 1 から 2 下がる以外は
粗大粒子と同じ特徴を示した．新宿は，粗大粒子の Cr・
As の順位が 6，Cd が 5 である以外の元素はほぼ 3 から 4
の中程度の順位であり，また微小粒子では Cr・Mn が 6，
Zn・Cdが 5である以外は粗大粒子と同様であった． 
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Fig. 5. Box Plots for Ratio of Al, Fe, and Ti Concentrations in 
Coarse Particles to the Concentrations in Fine 
Particles at Seven Sites. Boxes, 25th-75th percentiles; 
whiskers, 10th-90th percentiles; solid lines, medians. 
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Fig. 6. Box Plots for Ratio of As, Cd, and Pb Concentrations 
in Coarse Particles to the Concentrations in Fine 
Particles at Seven Sites. Boxes, 25th-75th percentiles; 
whiskers, 10th-90th percentiles; solid lines, medians. 
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次に，粗大粒子と微小粒子との間でレーダーチャートの

形状が類似していることから，粗大粒子と微小粒子の順位

について Spearmanの順位相関係数を求めると，町田・大

田・足立において統計的有意となり，その係数はそれぞれ

0.52 (p < 0.05)，0.82 (p < 0.001)，0.62(p < 0.05)であった
ことから，有害元素の順位に正の相関が確認できた．この

ことから，町田・大田・足立において，地点ごとに共通な

汚染が粗大粒子と微小粒子の両方に及んでいることが示唆

される． 
全期間順位は，有害元素と同様に質量濃度にも当然適用

できる．粒子状物質において最もよく測定される質量濃度

とそれよりも測定頻度の少ない有害元素との関連を地点間 

の順位の視点からみるため，質量濃度から求めた全期間順

位と各元素の全期間順位と間におけるSpearmanの順位相
関を検討した．その結果，統計的有意になったのは，粗大

粒子で Feが 0.85 (p < 0.05)，Tiが 0.78 (p < 0.05)であり，
微小粒子で Feが 0.88 (p < 0.01)，Tiが 0.78 (p < 0.05) ，
Sbが 0.78 (p < 0.05)であった．このことから，全期間順位
において粗大粒子と微小粒子のどちらも Feと Tiが質量濃
度と関連性があることがわかり，これらの元素における

C/F 比がおよそ 1～2 の間にあったことを含め，今後検討
していく必要がある． 
さらに，地点間の順位をより明確にし，分析した有害元

素全体として汚染レベルを総合評価するため，地点ごとに 
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Fig. 7a. Comparing Ranks among Sampling Sites based on the Lowest Concenrations of Al to Pb 
in Coarse Particles collected between May 2002 and March 2003. 

Fig. 7b. Comparing Ranks among Sampling Sites based on the Lowest Concenrations of Al to Pb 
in Fine Particles collected between May 2002 and March 2003. 
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16 元素それぞれの全期間順位を合計した総合順位を比較
検討した(Table1)．全期間順位の合計値は，粗大粒子で小
平と足立，微小粒子では町田と足立との間で，0.5 の僅差
であった．そのため，差をそのままにして総合順位として

順位化することが Table1 のように方法としては可能であ
るが，この僅差を確実視できない可能性もある．したがっ

て，全期間順位の合計値から小さい順に並べ，粗大粒子で

大島<青梅<新宿<町田 <大田<足立≒小平，微小粒子で大
島<青梅<新宿<小平<足立≒町田<大田とすることの方が，
僅差を有効とした再順位化の結果に比べ，今回の結果では

より適切と考える．  
環境汚染情報を順位化して評価した報告は非常に少ない。

そのひとつ 13)は，ミネソタ州内に排出された 109種の化学
物質を急性と慢性毒性及び発癌性に区分した上で，本法と

は異なる順位化によって評価しているものの，地点間の順

位化という観点に至ってない．著者らが用いた地点間の順

位化法による評価は，測定地点の汚染度を総合的にかつ簡

単明瞭に把握する上で有効であるばかりでなく，その他の

地区情報を加味して，とくに健康指標や健康影響調査結果

などと対応させて考察する上で貴重な手掛かりを与えるも

のと考える． 
 

ま と め 

大島，青梅，小平，町田，大田，足立及び新宿の 7地点
において毎月採取した大気中の粗大粒子と微小粒子につい

て，次の 3点が検討された． 
1) 質量濃度は，粗大粒子が 3.4～26 µg/m3，微小粒子が 8.6
～58 µg/m3の範囲にあり，微小粒子での大島を除くと，

ほぼ同様な時系列の変動パターンを示した．微小粒子の

最低値 8.6 µg/m3（大島）は，社会活動がある都内での

バックグランド濃度を示唆する． 
2) 16有害元素濃度は，0.01未満から 1,200 ng/m3までの非

常に広範囲であった．このうち，Al・Fe・Tiでは，C/F
比がおよそ 1～2の間にあり，一定の傾向が認められた．
一方，As・Cd・Pb では，C/F 比がどの地点でもほとん
どが 0.2 以下と低く，微小粒子の汚染が少なからず全都
的に及んでいることを示唆する． 

3) 広範囲な元素濃度と元素間を横断的に評価するため，濃 

度を順位化する方法を考案した．この順位化によって，

まず各地点の有害元素上の特徴が明瞭になった．都内で

は自然環境が良好な大島で，微小粒子の V濃度が 2番目
に高いことが判明した．次に，地点ごとの 16 元素の順
位を合計した値の順位は，粗大粒子で大島<青梅<新宿<
町田 <大田<足立≒小平，微小粒子で大島<青梅<新宿<
小平<足立≒町田<大田となり，地点の汚染レベルを総合
的に比較できた． 

 大気中の微小粒子と粗大粒子における有害元素濃度を順

位化する方法は，地点の汚染レベルを統合化することがで

き，健康影響調査結果などと対応させて利用するのに有効

な手段のひとつとなり得る． 
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Table 1. Reranking among Ranks summed up for 
Sixteen Elements in Coarse and Fine Particles 
collected at Seven Sites.

*Numbers in parentheses are ranks in a group. 

  S i t e
  O h s h im a 1 8    ( 1 ) 2 3    ( 1 )
  O m e 3 5 .5  ( 2 ) 4 3    ( 2 )
  K o d a i r a 9 1 .5  ( 7 ) 6 5 .5  ( 4 )
  M a c h id a 7 3 .5  ( 4 ) 8 4 .5  ( 6 )
  O ta 8 1 .5  ( 5 ) 9 0 .5  ( 7 )
  A d a c h i 9 1    ( 6 ) 8 4    ( 5 )
  S h in j u k u 5 7    ( 3 ) 5 7 .5  ( 3 )

C o a r s e  F in e   


