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1. はじめに 

日本の都市部ではこれまで、ディーゼル自動車等が主として挙げられる化石燃料燃焼起源の粒子状

物質による大気汚染が問題であったが、1990 年から最近にかけてのディーゼル自動車に対する規制強

化の結果、大気中微小粒子 (PM2.5) 濃度は大幅に減少した。この結果を受けて、ディーゼル自動車以

外の PM2.5 の寄与について目を向ける必要性が増し、近年バイオマス起源の影響が注目され始めた。

バイオマス燃焼により生成したススや有機エアロゾルが大気中へ寄与していることが確認されている

ことから、重要な一次発生源として挙げられる。さらに、これら一次排出粒子からの二次生成粒子の

生成への寄与も確認されている (Takahashi et al., 2007; Hagino et al., 2006) 。このため、今後の大気質の

改善を図るには、バイオマス燃焼由来の有機粒子や二次生成粒子についても注目していく必要がある。 

本研究では、東京都内にて季節別に PM2.5 のサンプリングを行い、バイオマス燃焼時にセルロース

熱分解生成物として発生するレボグルコサン (levoglucosan; 1,6-anhydro-β-D-glucose) を始めとした有

機成分やバイオマス燃焼の起こる地点で主要な成分として検出される有機炭素 (OC) 、元素状炭素 

(EC) 、K+等に着目し、極性有機粒子の挙動について調査を行った。 

また、EC においては生成における燃焼過程や性質の違いから char-EC と soot-EC とに分けられる 

(Han et al., 2007) 。char-EC は低温での不完全燃焼成分であり、主に各種バイオマスの燃焼から生成す

る成分であることが報告されており、一方の soot-EC  は、高温における不完全燃焼時のガス-粒子化

により超微小粒子として発生したものが粒子に凝集して生成し、主にディーゼルトラックに由来する

成分とされている (Han et al., 2007 and 2010) 。本研究ではこれらの物質についても調査を行い、バイ

オマス燃焼の PM2.5に対する影響評価を行った。 

 

2. 調査地点・研究方法 

 サンプリング条件ならびにサンプリング

地点を Table 1、Fig.1 にそれぞれ示す。自

排局のうち、Oji（周辺区部）と Kunitachi

（多摩部）は、日交通量が平均 3～5 万台、

大型車混入率が 15 %以上となっており、

Shinkawa（周辺区部）では日交通量 5 万台

以上、大型混入率 15 %以上となっている地

点である（東京都, 2010）。一般局 2 地点に

おける SPM 濃度年平均値は、Harumi（都

心部）で 0.029 mg/m3、Shishibone（周辺区

部）で 0.026 mg/m3 と地域差が見られた。

このように各地点における地域性の違いを

考慮した上で地点の選出を行なった。FRM

により捕集した PM2.5 中、含酸素有機化合

物の定量分析は以下の手順にて行った。試

料石英繊維フィルターの 1/4 をガラス製バ

イアル瓶に入れ、ジクロロメタン（特級、

Wako）／メタノール（特級、Wako）(2:1) 混

合溶媒 5 mL を加え、氷浴中にて 20 分間超

音波抽出した。その後、PTFE 製のディス

ポーザブルフィルター（ADVANTEC 

DIMIC-13HP, 0.20 m pore size, Toyo Roshi 

Winter ; 2009/2/2-2009/2/15
Autumn ; 2008/11/4-2008/11/17
Summer ; 2008/7/28-2008/8/10
Spring ; 2008/5/19-2008/6/1Sampling period
23.5 hSampling time
47 mmφquartz fiber filter (Pallflex)Filter
16.7 L/minFlow rate
SIBATA LV-250 (Impactor method）Sampler

Winter ; 2009/2/2-2009/2/15
Autumn ; 2008/11/4-2008/11/17
Summer ; 2008/7/28-2008/8/10
Spring ; 2008/5/19-2008/6/1Sampling period
23.5 hSampling time
47 mmφquartz fiber filter (Pallflex)Filter
16.7 L/minFlow rate
SIBATA LV-250 (Impactor method）Sampler

Table 1. Sample conditions 

Roadside (Oji) 

Urban background (Harumi) 

Urban background (Shishibone)

Roadside (Shinkawa) 
10 km

Urban background (Oume)

Urban background (Machida)

Roadside (Kunitachi)
Roadside (Oji) 

Urban background (Harumi) 

Urban background (Shishibone)

Roadside (Shinkawa) 
10 km

Urban background (Oume)

Urban background (Machida)

Roadside (Kunitachi)

Fig. 1. Sampling sites. 

Fig. 2. Derivatization reactions. 
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Fig. 3. Diurnal variations of levoglucosan concentrations in PM2.5 by site. 
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Kaisha, Ltd.）により濾過した。濾液を 1 

mL リアクティーバイアルビンに移しな

がら，乾燥窒素気流下で濃縮し、最終的

に溶媒を完全に揮発させた。そこに，ジ

クロロメタン（脱水、Wako）／ヘキサン

（脱水、Wako）(1:1) 混合溶媒を 50 µL、

さらにシリル化試薬として BSTFA + 1 % 

TMCS  (N,O-bis(trimethylsilyl)trifluoroacetamide with 1% trimethylchlorosilane, Thermo Scientific) を 50 µL、

内部標準溶液（IS, 50 mg/L n-dodecylbenzene, TCI）10 µL を添加し、75 ℃にて 2.5 h 加熱することでシ

リル化反応を行った (Fig. 2) 。反応終了後、GC/MS 用ミニバイアルへと移し入れ、GC/MS 

(GCMS-QP2010, Shimadzu) により分析を行った。GC/MS 分析は、Table 2 示す実験条件により行った。

ピークの同定はリテンションタイム (tR = 14.4 min) で判断し、さらに定量用イオン (m/z = 73) 、確認

イオン (m/z = 204, 333) を設定し、MS スペクトルのライブラリー検索によりレボグルコサンの MS ス

ペクトルと合致するかを確認した。定量には内部標準法により行った。また、添加回収試験の結果、

抽出効率は 80-95 %であり、大気サンプル中のレボグルコサンは完全にシリル化したものと判断して

得られた定量値に対する補正等は行っていない。検出下限値は、検量線に用いた最低濃度 (50 ng/L) 

の標準溶液を 6 回測定し、その標準偏差の 3 倍として算出した。なお、ここで示した検出下限値を本

研究における捕集条件で大気中濃度に換算すると、1.53 ng/m3に相当する。 

 

3. 結果と考察 

3.1. レボグルコサン、char-EC、soot-EC 成分の挙動変化 

 Fig. 3 に四季におけるレボグルコサン濃度の経日変化（ただし、Oume は夏、Machida は夏・冬の結

果が欠損）を、Fig. 4 に POC、char-EC、soot-EC、OC/EC、そして char-EC/soot-EC 値の経日変化を、

Table 3 にレボグルコサンの各季節平均濃度をそれぞれ示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 2. Analytical conditions for GC/MS 

GC/MS (GCMS-QP2010, Shimadzu)
Column             Fused silica capillary column DB-5

(0.32 mmID×30 m×0.32 m)
Injection           Splitless, 2 L
Temperature     60℃ (2 min)-10℃/min-250℃-5℃/min-300℃
Carrier gas        He; 3.7 mL/min
Ion source         230℃ for EI mode (400 mA, 70 eV)

GC/MS (GCMS-QP2010, Shimadzu)
Column             Fused silica capillary column DB-5

(0.32 mmID×30 m×0.32 m)
Injection           Splitless, 2 L
Temperature     60℃ (2 min)-10℃/min-250℃-5℃/min-300℃
Carrier gas        He; 3.7 mL/min
Ion source         230℃ for EI mode (400 mA, 70 eV)
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Fig. 4. Diurnal variations of POC, char-EC, soot-EC concentrations OC/EC and 
char-EC/soot-EC ratios in PM2.5 by site. 
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Table 3. Levoglucosan [ng/m3], char-EC [g/m3] and soot-EC [g/m3] max, min and mean 
concentrations in PM2.5 by site 

Oji 

Component

[g/m3] Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min
levoglucosan

[ng/m3]
5.3 14.2 0.0 11.7 51.4 2.1 48.6 204.7 0.7 299.9 1136.0 95.0

char-EC 1.5 3.1 0.5 1.8 3.4 0.4 2.6 5.8 0.5 2.0 4.2 0.5
soot-EC 0.6 0.9 0.3 0.7 1.0 0.3 0.4 0.8 0.2 0.5 0.8 0.2

Spring Summer Autumn Winter

Shishibone 

Component

[g/m3] Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min
levoglucosan

[ng/m3]
8.9 24.5 1.3 5.6 46.7 0.0 73.2 190.9 22.4 134.8 417.9 17.6

char-EC 0.8 2.1 0.1 0.9 2.4 0.1 1.7 4.4 0.6 1.4 2.7 0.4
soot-EC 0.3 0.5 0.2 0.5 0.8 0.3 0.3 0.5 0.2 0.3 0.5 0.2

Spring Summer Autumn Winter

Shinkawa 

Component

[g/m3] Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min
levoglucosan

[ng/m3]
11.9 28.7 1.6 3.4 28.0 0.0 97.6 379.1 15.0 190.0 567.9 12.9

char-EC 1.4 3.0 0.4 1.8 3.6 0.6 2.1 5.2 0.5 1.8 3.1 0.5
soot-EC 0.5 0.9 0.3 0.7 1.6 0.4 0.5 0.8 0.3 0.5 0.7 0.3

Spring Summer Autumn Winter

Kunitachi 

Component

[g/m3] Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min
levoglucosan

[ng/m3]
21.3 51.6 0.3 3.9 25.5 0.0 91.7 328.0 12.2 41.0 163.4 0.0

char-EC 1.4 2.9 0.4 1.8 3.5 1.0 2.0 3.9 0.5 2.2 4.7 0.8
soot-EC 0.9 1.8 0.4 0.8 1.9 0.4 0.8 1.3 0.3 0.7 1.4 0.4

Spring Summer Autumn Winter

Harumi 

Component

[g/m3] Mean Max. Min. Mean Max. Min. Mean Max. Min. Mean Max. Min.
levoglucosan

[ng/m3]
5.6 18.5 0.0 12.2 72.9 1.7 75.7 262.9 19.6 274.1 712.5 43.4

char-EC 1.1 2.9 0.4 1.4 2.9 0.5 1.7 4.1 0.5 1.3 2.3 0.3
soot-EC 0.5 0.7 0.3 0.6 0.9 0.4 0.4 0.5 0.2 0.4 0.6 0.3

Spring Summer Autumn Winter
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Fig. 4. Continued. 
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 レボグルコサンの経日変化を見てみると、春季や夏季が低濃度に推移しているのに対して、秋季な

らびに冬季においては顕著に高い濃度で推移しており、季節によってその排出量が異なっていること

が推測される結果となった。レボグルコサンは植物中に含まれるセルロースが熱分解して生成する化

合物であり、バイオマス燃焼によって、その排出が確認されていることからバイオマス燃焼指標物質

として用いられている (Simoneit et al., 1999)。本研究においても、レボグルコサンが検出されたことか

ら、都市大気においてもバイオマス燃焼により生成した粒子の影響を受けていることが示唆された。

さらに、秋季ならびに冬季において高濃度に検出していたことから、気温低下による逆転層の形成が

影響していることが考えられたため、レボグルコサン経日変化 (Fig. 3) 、混合層高度 (Fig. 5、Table 4) 、

さらに日平均風速を平均化した値 (Table 5) との比較を行った。なお、混合層高度 H (m) （混合層の

上面高度）は、その日に照射された積分日射量 I (cal / cm2) の 2 分の 1 乗に比例するものとし、測定結

果のプロットに適合する曲線として導かれた次式を用いて算出した (森川ら, 1990) 。 

H = 76.8 I 0.499 

最も平均風速が小さいのは秋であり、夏と冬とではほぼ同等な結果を得たが、混合層高度にて各季

節間で差が見られた。Fig. 5 において混合層高度が低い日（< 1000m 程度以下）と、レボグルコサン濃

度が極大値を示している日とが一致している日が多く見られた。また、これら極大値を示す日は、PM2.5

濃度、各イオン濃度、char-EC/soot-EC が高濃度となる日とも一致していた。これらのことから、秋季

や冬季にて見られる高濃度日は、気温低下による接地逆転層の形成が原因の一つとして考えられ、大

気汚染物質の高濃度化しやすい気象条件化にあったと推測される。レボグルコサンの季節別平均濃度

においても、各地点にて秋季・冬季が、春季・夏季における平均濃度と比較すると高い値を示してい

た (Table 3) 。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Spring Summer Autumn Winter

1188
Mixing

height [m]
1401 1571 921

Table 4. Seasonal means of maximum mixing depth 
Spring Summer Autumn Winter

Harumi
Shinkawa

1.4 1.6 1.4 1.6

Oji 2.2 2.0 1.4 1.9
Shishibone 2.2 1.9 1.8 2.0
Kunitachi 2.1 1.6 1.4 1.7

Table 5. Seasonal means of wind speed by site 
and by season 

Component

[g/m3] Mean Max. Min. Mean Max. Min. Mean Max. Min. Mean Max. Min.
levoglucosan

[ng/m3]
9.4 26.5 2.4 - - - 58.7 205.4 12.0 48.4 163.5 5.3

char-EC 0.6 1.7 0.1 1.0 2.1 0.4 1.0 2.1 0.2 1.0 2.0 0.1
soot-EC 0.4 0.5 0.2 0.6 0.9 0.4 0.4 0.5 0.2 0.3 0.5 0.1

Spring Summer Autumn Winter

Oume 

Component

[g/m3] Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min Mean Max Min
levoglucosan

[ng/m3]
11.7 26.3 2.5 - - - 79.5 304.0 7.7 - - -

char-EC 0.6 1.6 0.2 0.7 1.3 0.4 1.1 3.2 0.3 1.0 2.3 0.3
soot-EC 0.4 0.5 0.3 0.5 1.1 0.3 0.4 0.6 0.3 0.4 0.6 0.2

Spring Summer Autumn Winter

Machida 

Table 3. Continued 
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  レボグルコサン濃度は季節間においてその差が顕著に見られたが、レボグルコサン濃度が極大とな

る日にちが重なるなど、地域間において類似した変動を見せていた。Table 6 に各地点間におけるレボ

グルコサン濃度の相関をとった際の相関係数を示す。 

Kunitachi を除く地点において各地点ともに正の高い相関が得られた。このことから、それぞれの測

定局近傍の局所的な発生源影響よりも広域的な影響がレボグルコサン濃度の変動に起因していること

が推測される結果であったといえる。この影響に関しては後述にて示すものとする。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.2. レボグルコサンと OC, EC, K+, POC との相関 

 OC、EC、K+はバイオマス燃焼の起こる地点で主要な成分として検出され、レボグルコサンと良い

相関を示すことが報告されている (Andreae, 1983; Chacier et al., 1995) ことから、これら成分との相関

を観察した。さらに、POC にはレボグルコサンなどの高分子量な水溶性有機炭素成分 (WSOC) が、

構成成分として大きく寄与しているとの報告 (Schneider, 2005) がなされていることから、これら成分

との相関も示した。また、Cl-はバイオマス燃焼に伴って生成することが確認されている (William et al., 

1999) ことから、これら成分についてもその相関を観察した。Fig. 6 には各地点、各季節におけるレボ

グルコサンと OC、EC、POC、K+との相関を（ただし、4 季節の結果が得られていない地点 Oume、

Machida を除く）、そして Table 7 には Fig. 6 で得られた各相関係数をそれぞれ示す。 

 OC との相関は、春季・夏季において、いずれの地点においても見られず、秋季では Oji を除く地点

にて正の相関が、冬季においては Oume を除く地点で正の高い相関がそれぞれ見られた。さらに、冬

季におけるその相関は秋季よりも高い相関を示していた。また、POC との相関においては、OC の場

合と同様に、秋季よりも冬季において正の高い相関が観察されたが、OC との相関と比較すると低い

結果となった。 
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Fig. 5. Diurnal variations of maximum mixing depth calculated at Tokyo. 

Table 6. Site to site correlation coefficients of levoglucosan concentrations 
by season (* :p < 0.05; ** :p < 0.01; *** :p < 0.001)  

Harumi Oji Shishibone Shinkawa Oume Machida Kunitachi
Harumi 0.909*** 0.947*** 0.888*** 0.919*** 0.920*** 0.375
Oji 0.889*** 0.837*** 0.554* 0.385 0.214
Shishibone 0.827*** 0.963*** 0.919*** 0.506
Shinkawa 0.771** 0.956*** 0.577*

Oume 0.957*** 0.742**

Machida 0.841***

Kunitachi
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 EC との相関も OC との相関と同様な季節間変化を示しものの、OC の場合と比較すると相関係数は

小さい傾向を示していた。これは、EC の排出源はバイオマス燃焼のほかに自動車排ガスによる排出

も影響すること、さらに、燃焼条件によりその排出量が変化するためと考えられる。 

 K+との相関は、秋季ならびに冬季において正の相関が得られており、秋季の方が冬季よりも相関が

高い傾向が観察された。前述のように、K+はバイオマス燃焼に伴ってその生成が確認されており、バ

イオマス燃焼指標物質 (Duan et al., 2004) とされているが、レボグルコサンとの相関はそれほど高くな

い。この理由として、K+は海洋起源、土壌起源、生物残骸からの寄与、さらに都心部では肉調理によ

ってその発生が確認 (Zhang et al., 2008) され、発生源が混在しているためであると考えられる。この

ことから、数多くの発生源が混在する都市部において、PM2.5 の K+をバイオマス燃焼指標物質として

扱うのは困難と考えられる。 

 Cl-との相関は、秋季においてはいくつかの地点で相関が見られるが、冬季において高い相関を示す

傾向が見られた。相関が見られたことから、大気中の微小粒子に存在する Cl-の起源は、バイオマス燃

焼に伴って生成した粒子が含まれていることが示唆されたが、そのほとんどが海洋起源であることが

報告されている (William et al., 1999) 。さらに、バイオマス燃焼に伴って Cl-が排出されるのは確かで

はあるが、燃料や燃焼条件（燃焼温度、空燃費）によってその排出量が変化するとの報告が成されて

いる (Khalil and Rasmussen, 2003) 。このため、これら成分の相関から燃焼影響評価は可能ではあるが、

バイオマス燃焼寄与を推定するのは困難であると考えられる。 
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Fig. 6. Correlation of levoglucosan to OC, EC, POC and K+ by site and by season. 
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Fig. 6. Continued. 
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Fig. 6. Continued.  
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3.3. レボグルコサンと char-EC、soot-EC との相関 

 3.2 にてレボグルコサンと char-EC/soot-EC の経日変化を示したが、特に秋季と冬季においては、双

方の変化挙動が類似していることを受けて、レボグルコサンと char-EC、soot-EC、そして

char-EC/soot-ECとの相関をFig. 7にそれぞれ示す（ただし、4季節の結果が得られていない地点Oume、

Machida を除く）。さらに、相関係数を Table 8 に示す。 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

Table 7. Correlation coefficients of levoiglucosan to OC, EC, POC, K+ and Cl- by site and by season (* :p 
< 0.05; ** :p < 0.01; *** :p < 0.001)  

Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter
OC 0.0944 0.719** 0.816*** 0.839*** 0.788*** 0.566* 0.252 0.833*** 0.737** 0.748** 0.841*** 0.905*** 0.590* 0.915*** 0.881*** 0.665**

POC 0.174 0.502 0.513 0.823*** 0.746** 0.052 0.426 0.727** 0.715** 0.592* 0.696** 0.878*** 0.475 0.579* 0.836*** 0.718**

EC 0.0188 0.489 0.723** 0.744** 0.609* 0.384 0.009 0.770** 0.648* 0.764** 0.730** 0.815*** 0.431 0.750** 0.715** 0.593*

K+ 0.0637 0.254 0.740** 0.580* 0.581* 0.269 0.392 0.589* 0.575* 0.487 0.818*** 0.609* 0.545 0.284 0.869*** 0.426

Cl- 0.102 0.179 0.295 0.684** 0.219 0.192 0.600* 0.800*** 0.0141 0.112 0.525 0.699** 0.693** 0.126 0.468 0.641*

Harumi Oji Shishibone Shinkawa

Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter
OC 0.420 0.309 0.632* 0.660* 0.440 - 0.666** 0.336 0.566* - 0.827*** -

POC 0.445 0.241 0.567* 0.573* 0.422 - 0.567* 0.381 0.550* - 0.659* -

EC 0.386 0.576* 0.246 0.613* 0.292 - 0.721** 0.436 0.524 - 0.831*** -

K+ 0.342 0.205 0.462 0.576* 0.340 - 0.483 0.111 0.394 - 0.765*** -

Cl- 0.438 0.150 0.187 0.473 0.083 - 0.182 0.588* 0.144 - 0.421 -

Kunitachi Oume Machida

Fig. 7. Correlation of levoglucosan to char-EC, soot-EC and char-EC/soot-EC 
by site and by season.  
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Fig. 7. Continued. 
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Fig. 7. Continued.
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soot-EC との正の相関は Oume (Autumn) のみ見られたが、他の地点ならびに季節においては見られ

ていなかった。むしろ、soot-EC 濃度はレボグルコサン濃度とは無関係に秋季ならびに冬季でほぼ一

定の濃度で存在しており、四季を通じてその濃度はほぼ一定に存在していたことから、季節変化に伴

う濃度変化は見出されなかった。季節変化による交通量変化が小さいと考えれば、これら soot-EC は

自動車排ガスに由来する成分であることが推測される。 

char-EC との相関は、Oji (Autumn) ならびに Kunitachi (Autumn) を除く結果に関して、秋季ならび

に冬季においてそれぞれ見られていた。さらに、いずれの結果においても、EC とレボグルコサンと

の相関と比較すると（Table 7 参照）、その相関係数はレボグルコサンと char-EC との相関結果の方が高

い相関を示す結果となっていた。これらの結果から、char-EC の大部分はバイオマス燃焼由来成分で

あることが推定される。また、Fig. 6 において、char-EC との相関における回帰直線では、それぞれ

char-EC切片が存在しているのが見て取れる。このことから、切片はバイオマス燃焼以外による char-EC

の発生を示唆していると考えられる。char-EC は、バイオマス燃焼によりその生成が確認されている

と同時に、ディーゼル自動車からの排出も確認されている (Cao et al., 2006; Han et al., 2007 and 2010) 

いる。今後の検証が必要と考えられるが、この char-EC 切片分はディーゼル車由来の可能性が高いと

考えられる。 

 レボグルコサンの経日変化 (Fig. 3) と char-EC/soot-EC の経日変化 (Fig. 4) を比較すると、ここまで

の結果からバイオマス燃焼寄与が高いと考えられる秋季ならびに冬季においてその変化の挙動が類似

していることが分かる。そこで、これら成分間との相関を求めたところ、特に冬季の結果において正

の高い相関を示す結果となった。また、本研究において得られた char-EC/soot-EC の値を季節ごとの平

均値としてまとめたものを Table 9 に示し、文献により報告されている発生源影響別 char-EC/soot-EC

係数を Table 10 にまとめる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 10 より、自動車（ディーゼル自動車、ガソリン車）や石炭といった化石燃料燃焼による寄与

が高い場合、char-EC/soot-EC は小さい値を示す、言い換えればこれらからの EC の排出は、そのほと

んどが soot-EC であるといえる。一方のバイオマス燃焼の場合、バイオマス燃焼寄与が高い地点にお

けるサンプリング結果から算出した値 (Cao et al. 2005) と発生源調査により算出した値 (Chow et al., 

2004) とがあるが、いずれにおいてもその値は化石燃料燃焼の場合と比較すると大きい値を示す傾向

が見られる。これら値の違いは、char-EC と soot-EC の生成過程に由来するものと考えられている。バ

Table 10. char-EC/soot-EC coefficients reported 

char-EC/soot-EC Site ref

Diesel exhaust 0.3 Hong Kong roadside Cao et al. , 2006

Diesel exhaust 0.07 Han et al., 2007
Diesel exhaust 0.04 Han et al., 2007

Gasoline emission 0.7 Hong Kong roadside Cao et al. , 2006

Motor vehicle 0.6 Chow et al. , 2004

Coal combustion 1.9 Xi'an city Cao et al. , 2005

Biomass burning 11.6 Xi'an city Cao et al. , 2005

Biomass burning 22.6 Chow et al. , 2004

Table 8. Correlation coefficients of levoiglucosan to char-EC, soot-EC and char-EC/soot-EC by site and 
by season (* :p < 0.05; ** :p < 0.01; *** :p < 0.001)   

Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter
char-EC 0.0320 0.591* 0.735** 0.804*** 0.661** 0.382 0.0599 0.789*** 0.665** 0.579* 0.805*** 0.838*** 0.481 0.646* 0.739** 0.586*

soot-EC 0.313 0.121 0.544 0.339 0.501 0.145 0.530 0.339 0.044 0.172 0.600* 0.494 0.483 0.661* 0.617* 0.401
charEC
/sootEC

0.0768 0.397 0.762** 0.890*** 0.663** 0.152 0.350 0.869*** 0.645* 0.549* 0.822*** 0.882*** 0.0245 0.579* 0.837*** 0.628*

ShinkawaHarumi Oji Shishibone

Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter Spring Summer Autumn Winter
char-EC 0.331 0.673** 0.319 0.613* 0.284 - 0.722** 0.345 0.402 - 0.844*** -

soot-EC 0.0489 0.068 0.436 0.352 0.235 - 0.179 0.691** 0.382 - 0.488 -
charEC
/sootEC

0.152 0.266 0.360 0.632* 0.628* - 0.629* 0.071 0.292 - 0.868*** -

Kunitachi Oume Machida

Table 9. char-EC/soot-EC mean 
coefficients by season and site 

Spring Summer Autumn Winter
Harumi 2.9 2.3 5.2 3.1
Shishibone 2.6 1.7 6.1 4.1
Oji 3.3 2.9 8.3 5.0
Shinkawa 3.1 2.7 5.4 4.3
Kunitachi 2.4 2.5 4.1 4.2
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イオマス燃焼におけるくすぶり燃焼時ならびに着火時においては、低温燃焼状態が続くため、生成す

る粒子は未燃焼成分の凝縮が起こり、より大きな粒子を生成する（直径 1～100 µm）。一方、火炎燃焼

時では、高温燃焼により生じるガス成分同士が結合を繰り返して、多環芳香族炭化水素 (PAH) のよ

うな成分が凝縮核として生成するため、小さい粒子（0.1～1 µm）となる傾向が高い (Frenklach et al., 

2002; Han et al., 2010) 。バイオマスの燃焼において、燃料の種類、化学的組成、そして空燃費等によ

りその燃焼特性は異なるが、農業廃棄物の燃焼処理や民生用燃料として用いる場合、高温状態を維持

したまま燃焼させることは難しい。このことから、バイオマス燃焼により生成する EC 成分は大半を

char-EC が占め、結果として char-EC/soot-EC 値が大きくなると考えられる。 

 本研究により得られた結果において (Table 9) その値を比較すると、いずれの地点においても秋季

から冬季にかけて char-EC/soot-EC が大きな値を示していることが見てとれる。この結果からも、秋季

ならびに冬季においては、バイオマス燃焼によって生成した粒子が都市大気中微小粒子に寄与してい

ることが示唆された。 

ここで本研究において、char-EC とレボグルコサンとの相関結果 (Fig. 7) により得られた回帰式に

おいて、切片分の char-EC をディーゼル自動車からの char-EC 排出分と仮定し、さらに観測期間中の

soot-EC 平均濃度をディーゼル自動車からの排出と仮定した場合の char-EC/soot-EC 値を

char-ECD/soot-ECD（char-ECD、soot-ECDはそれぞれディーゼル自動車排出由来を表す）として算出した。

これらの仮定から、本研究におけるディーゼル自動車より排出される EC 成分における

char-EC/soot-EC の算出が可能となる。算出にあたっては、秋冬においてレボグルコサンと char-EC と

の相関の高かった Harumi と Shishibone の結果を用いた。さらに、これらの値を用いて char-EC に対す

るバイオマス燃焼寄与率 (Biomass Burning contribution; BB contribution ) [%] の算出を行った。上記に

ならい、回帰式における切片分の char-EC をディーゼル自動車由来の char-EC 排出量と仮定し、観測

期間中の soot-EC 平均濃度をディーゼル自動車からの排出 (soot-ECD) と仮定し、下記の関係式より算

出を試みた。それぞれの算出結果を Table 11 に示す。 

 

char-ECBB = char-EC – char-ECD 

char-EC：観測期間中における char-EC 平均濃度、char-ECBB：バイオマス燃焼由来 char-EC 

100
EC-char

EC-char
  [%]on contributi BB BB   

 

char-ECD/soot-ECDの値は Cao や Han らによって求められている値と比較すると、本研究により求め

た値の方がかなり大きな値を示していることが見て取れる。また、char-EC に対するバイオマス燃焼

寄与率は、秋冬においてその割合が 5～6 割と高い割合を占める結果となった。バイオマス燃焼寄与率

に関しては後述にて議論する。 

 

 

 

 

3.4. HYSPLIT Model を用いた後方流跡線解析 

 前述のように、レボグルコサンと相関を示す各成分の濃度変化が、地点間で類似した傾向を示すと

いった結果を受けて、観測場所近隣における局所的な発生源影響よりも他地点からの移流影響などの

広域的な影響が、各種成分濃度変化に寄与している可能性が推測された。このため、期間中における

HYSPLIT Model (HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory Model) (NOAA, 2003) による後

方流跡線解析結果を Fig. 8（地上 10 m）に示す。 

 

Autumn Winter Autumn Winter
char-ECD/soot-ECD 2.30 1.28 1.83 1.97
BB contribution [%] 48.6 67.6 53.5 49.0

Harumi Shishibone

Table 11. char-ECD/soot-ECD coefficients and BB contributions 
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一般的に春や秋は、低気圧や移動性高気圧（長江気団）が交互に通過していくことから、天気が周

期的に変わることが知られている。低気圧の通過前には南風が強まり気温が上昇し、通過後は北風が

強まり気温が低下する。また、これらの季節においては長江気団によって黄砂の飛来が確認されるな

ど、中国大陸からの移流影響も見られる点が特徴的である。 

夏の日本は小笠原気団（太平洋気団）に覆われて、南高北低型の気圧配置をとることが多い。この

ような気圧配置をとることにより、南よりの季節風が卓越するようになるが、それほど強い風ではな

い。HYSPLIT による結果においても、南風が卓越し、比較的近距離からの移流を受けていることが見

て取れる。冬はシベリア内陸に強い高気圧（シベリア高気圧）が発達し、日本の東の海上には低気圧

が発達することから、西高東低の気圧配置になる。日本では、シベリア高気圧から吹き出す北西の季

節風が卓越するようになる。 

 Fig. 8 より、春季ならびに夏季においては上記に示すとおりの一般的な傾向（春季：主に南側、時

に中国大陸からの移流、夏季：主に南側からの移流）が見られ、秋季から冬季にかけて北西からの移

流影響がそれぞれ卓越しているのが見て取れる。 

  

 

 

 

 

Fig. 8. Backward trajectories by the HYSPLIT model in the different seasons (AGL;10 m) (NOAA, 
2003) . 
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Fig. 9. Results of FIRMS in the four seasons (NASA, 2010) . 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ここで、FIRMS (The Fire Information for Resource Management System; FIRMS (NASA, 2010)) によるサ

ンプリング期間中におけるホットスポットマップを Fig. 9 に示す。地図上に示されたオレンジ色のス

ポットが衛星によりホットスポットとして捉えられたことを意味し、距離分解能は 1 km である。 

日本においては夏季においてホットスポットが最も多く検出されており、続いて春季と冬季が同等

程度、そして秋季ではほとんど検出されていない。一方のアジア諸国では、春季から秋季にかけて、

いずれもまばらにホットスポットが検出されているが、冬季では特に中国南部ならびに東南アジア諸

国にて多く検出されている。FIRMS による観測では衛星からの熱的異常を検出し、これを地図上にマ

ッピングすることでホットスポットマップを得ているため、検出したホットスポットがバイオマス燃

焼であるとは断定できないが、本研究ではこれらスポットをバイオマス燃焼としてみなした。しかし、

このようにして考えた場合、日本における夏季にてバイオマス燃焼が盛んに行われているにも関わら

ず、夏季におけるレボグルコサン濃度に変動は見られていない (Fig. 3) 。この原因としては、①夏季

における混合層高度は秋季や冬季と比べてかなり高く、拡散が大きいこと、②レボグルコサンは極性

有機粒子でありかつ WSOC であるため、夏においては湿性沈着を起こしやすいこと、③夏季において

はクリーンな海洋性気団が卓越し、そのほとんどが南側からの移流となること、④夏季においては光

化学反応による影響が高くなり、生成した OH ラジカルによるレボグルコサンの分解が考えられる 

(Hoffman et al. (2010)) 。Hoffman et al.によると、OH ラジカルとの反応により、夏季では 7.2 ng/m3h、

冬季では 4.7 ng/m3h の減少率でレボグルコサンが分解するとの報告がされている。また、バイオマス

燃焼が夏季と比較して盛んではない冬季に対しては、混合層高度が低く、逆転層の形成が起こりやす

いことから高濃度化し、レボグルコサンの経日変動に示すような変化ならびに季節中平均濃度の増加

が見られたものと推測できる。混合層高度が冬よりも低い秋においてレボグルコサンの変動ならびに

平均濃度が冬よりも低いことの要因としては、冬季と比較してもバイオマス燃焼が盛んに行われてい

ないこと、さらにアジア諸国からの移流影響が小さいことが考えられる。 

秋季と冬季におけるレボグルコサンを始めとした PM2.5 成分のアジア諸国からの移流影響が、

HYSPLIT による結果からも推測されたため、その影響について記す。HYSPLIT の結果において、秋

季ならびに冬季における北西からの長距離にわたる移流影響が見られる日にち（Fig. 8 内の日にち記

載日）と、PM2.5濃度やレボグルコサン濃度の経日変化において極大を示す日にちとが一致する日（秋

季：11/6、9、15、冬季：2/7、9、13）が見られる。さらに、これら長距離輸送が見られる日にちにお
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Fig. 10. Atmospheric lifetime and PM2.5 
transport range (Seinfeld and Pandis, 1998) .  

ける輸送高度は、大気境界層（およそ高度 2000 

km 以下）よりも高く、高高度地点からの移流

が見られており、距離かつPM2.5の寿命 (Fig. 10) 

(Seinfeld and Pandis, 1998) 、そしてレボグルコ

サンの寿命を考慮した上で、日本への輸送が充

分考えられる距離だといえる。 

  サンプリング期間中における HYSPLIT 結果

によると、日本海を挟んだ国々、さらに長距離

では東南アジアを含むアジア諸国からの、日本

への長距離輸送も懸念されることから、アジア

諸国におけるバイオマス利用について触れてお

く。Fig. 11 (Street et al., 2003) は、アジア諸国に

おける年間バイオマス消費量の概算とその内訳

を示したものである。この概算に従う

と、最もバイオマスの消費が激しい国

として中国が挙げられ、インドや東南

アジア諸国が続く結果となっている。

さらに、バイオマス種の内訳を見てみ

ると、インドネシアやミャンマーが代

表として挙げられるように、東南アジ

アでは Savanna/Grassland や Forest の比

率が高くなっている。これは、焼畑農

業が盛んな地域であることを示唆して

いる。一方、中国やインドでは Crop 

Residue の割合が高く、東南アジアとは

異なる特徴を示している。これら地域

では、農業活動によって発生した農業

廃棄物を、調理燃料ならびに暖房用燃

料といった家庭用の民生燃料として用

いられている結果を反映したものであ

る。 

 HYSPLIT 結果では、秋冬における中

国からの移流影響が懸念され、また、

中国にいてバイオマス燃焼が盛んに行

われることが示唆された。このことを

受けて、Han et al. (2009)、Wang et al. (2006) により中国各都市において夏季ならびに冬季にて行われ

た一斉サンプリング結果から、char-EC、soot-EC、OC 成分についてまとめた結果を Fig. 12 (Han et al., 

2009) に示す。Han et al.は、中国における char-EC の排出は、バイオマス燃焼ならびに石炭燃焼による

ものが主であるとし、冬季において char-EC 濃度ならびに char-EC/soot-EC 値が高い値を示している。

これは、冬季において暖房用の民生燃料としての需要が高くなるためであるとし、特に中国東北部に

おける農業地帯では農業廃棄物をバイオマス燃料として用いているためであるとしている。 

 これらのことから、中国において発生した char-EC やレボグルコサンを含む PM2.5が偏西風の影響を

受けて長距離輸送されることにより、都内におけるサンプリング結果に影響を及ぼしていたことが懸

念された。 

 

Fig. 11. Estimates of the amounts of vegetation burned 
annually, by country and biomass type (Street et al., 
2003) . 
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Fig. 12. Spatial distributions of concentrations of total quantified (a) char-EC, (b) soot-EC, (c) 
char-EC/soot-EC, and (d) OC during summer and winter (Han et al., 2009) . 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

3.5. バイオマス燃焼寄与率の推定 

バイオマス燃焼に伴うレボグルコサン発生量は、バイオマス中のセルロース含有率に比例すること

が報告されている。このことから、バイオマス燃焼に際して用いる燃料によってその排出量が変化す

るといえる。Hoch et al. (2007) のバイオマス中セルロース含有率のまとめによると、木材：40～45 %、

麦わら：35～40 %、草：30～35 %、葉：15～20 %としている。このように、用いる燃料種によりレボ

グルコサンの排出量も変化することから、レボグルコサンを用いてのバイオマス燃焼寄与率を計算す

る際の係数も異なってくる。東京都内においては野焼きが禁止されており、都内におけるレボグルコ

サン発生源としては、木材燃焼によるボイラーの利用、喫煙所が主として挙げられる (東京都, 2011) 。

また、近隣の県ならびに中・長距離（北関東・中国）からの移流影響も無視できないと考えられる。 

 Table 12 に、他の研究により算出されたレボグルコサン排出係数をそれぞれ示す。Zhang et al. (2007) 、

Sheesley et al. (2003) 、Sullivan et al. (2008) によって報告されている数値はバイオマス燃料種やサンプ

リング場所は異なるが、OC 中に含有するレボグルコサン割合は 3.1-3.7 %までを示している。一方で、

Graham et al. (2002) は TC 中におけるレボグルコサン割合を算出し、その値は 6 %であるとしている。

本研究では、Graham et al.の仮定のもと、都内におけるバイオマス燃焼寄与率を算出した。その結果を

Table 13 に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 12. Emission factors of levoglucosan (LG) as a fraction of OC and TC from different 
combustion studies 

Biomass type Experiment type
Source location

(mesured PM type)
Emission factor ref

Cereal straw Dilution chamber China (PM2.5) 3.7 % (AVG LG/OC) Zhang et al. (2007)

Rice straw, cowdung, briquettes,
leaves and jackfruit branches

Wood stove South Asia (PM2.5) 3.5 % (AVG LG/OC) Sheesley et al. (2003)

Rice straw Chamber Taiwan (PM2.5) 3.5 % (AVG LG/OC) Sullivan et al. (2008)

Branches, grasses, duffs, needles,
straw, leaves

Chamber or stack USA (PM2.5) 3.1 % (AVG LG/OC) Sullivan et al. (2008)

Pasture, wood, charcoal, - Brasil (PM2.5) 6 % (AVG LG/TC) Graham et al. (2002)
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Fig. 13. Levoglucosan, char-EC and soot-EC concentrations by each source. 

Table 13. Contribution of biomass-burning to TC (%) by 
season 

Spring Summer Autumn Winter
Harumi 0.7 1.1 5.6 25
Oji 0.4 1.1 3.3 21
Shishibone 1.1 0.5 5.5 11
Shinkawa 1.1 0.2 5.7 15
Kunitachi 1.8 0.3 7.3 3.2
Oume 1.3 - 4.8 5.4
Machida 1.6 - 6.2 -

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 13 の結果では、春季では 0.4 - 2 %、夏季では 0.2 – 1.1 %、秋季では 3.3 – 7.3 %、冬季では 3.2 - 

25 %と、秋季ならびに冬季においてバイオマス燃焼寄与が春季や夏季のいずれの地点でも高い傾向が

観察された。また、地点間におけるバイオマス燃焼寄与率を比較すると、秋季においては地点間によ

る大きな差は見られなかったが、冬季においては23区部内においてもHarumiやOjiにて寄与率約20 %

と高い寄与率を示し、一方の多摩部である Kunitachi、Oume においては低い値を示す結果となった。

バイオマス燃焼の寄与が高いとされる秋冬において Table 11 の結果と比較すると、Table 11 では

char-EC に対するバイオマス燃焼寄与率であるが秋冬ともに約 5～6 割と高い寄与率を示していた。双

方とも仮定に基づいての算出結果ではあるが、Takahashi et al. (2007) の報告では、冬季における東京

都心において全炭素の約 50 %がバイオマス由来であると報告されている。Hagino et al. (2006) の報告

では、冬季におけるさいたま市において全炭素 (Total Carbon; TC) の約 30 %がバイオマス由来と推定

している。これらのことから、燃焼寄与率の算出にあたっては、更なる議論が必要であると考えられ

るが、共通して言えることは、バイオマス燃焼寄与が見られた秋冬において、バイオマス由来粒子の

排出抑制も今後考慮する必要性があるといえる。 

 

3.6. PM2.5発生源調査サンプルにおけるレボグルコサン等の分析結果 

 PM2.5の発生源別寄与割合を推定するためには、発生源から排出される有機粒子等の成分構成を把握

し、炭素成分ならびにイオン成分等の関係を考察する必要がある。特に、バイオマス燃焼指標物質で

あるレボグルコサンが各発生源からどの程度排出されているかを把握することは、今後の都内におけ

るバイオマス燃焼寄与割合の推定において必要であるといえる。 

各排出源からの PM2.5サンプルにおけるレボグルコサン、OC、char-EC、soot-EC の排出濃度をまと

めたものを Fig. 13 と Table 14 に、さらにバイオマス燃焼に伴って排出することが知られている Cl-、

K+ (Andreae, 1983; Chacier et al., 1995; William et al., 1999) とレボグルコサンとの排出濃度を比較した

ものを Fig. 14 にそれぞれ示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 20

0

60000

120000

180000

240000

300000

360000

0

600

1200

1800

2400

Cl-

K+

levoglucosan

K
+

, C
l-


g/
m

3 

le
vo

gl
uc

os
an

(n
g/

/m
3 )

0

900

1800

2700

3600

4500

0

2

4

6

8

10
Cl-

K+

levoglucosan

K
+

, C
l-


g
/m

3


le
v

o
g
lu

co
sa

n
(n

g
//

m
3
)

Fig. 14. Levoglucosan, K+ and Cl- concentrations by each source. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ボイラー（木くず）、野焼き、喫煙所、地下

街においてはレボグルコサンが顕著に検出され

た。これらの結果はレボグルコサンがバイオマ

ス燃焼に伴って発生する成分であることから妥

当な結果であると考えられる。一方で、船舶、

ボイラー（重油）、調理排気、家庭台所排気とい

った発生源においてもレボグルコサンは検出さ

れたが、その濃度は他の発生源と比較すると極

めて低い値を示していた。 

また、レボグルコサンとイオン成分（K+、Cl-）

の関係では、バイオマス燃焼由来の発生源では

イオン成分、レボグルコサンの両方とも検出で

きたが、化石燃料燃焼由来ではイオン成分は検

出されず、レボグルコサンは微量、検出される

結果となった。 
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