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要 旨 

2013 年 3 月 5 日に熊本県は全国初となる PM2.5に係る注意喚起を行い，大き

な注目を集めた。この事例について，PM2.5 の高濃度化要因を明らかにするこ

とを目的として，県内 5 か所の大気汚染常時監視測定局から回収したテープろ

紙の成分分析を実施した。その結果，県内全域で越境移流の影響を受けた事例

だったと考えられたが，内陸部と九州西岸に位置する遠隔地ではその寄与が異

なっていたことが明らかとなった。特に 3 月 5 日の午前中については，内陸部

において地域汚染の影響もあったと考えられた。また，越境移流の寄与が異な

った要因の一つとして，内陸部における地上付近の安定層形成が影響していた

可能性が示された。 
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はじめに 

微小粒子状物質（以下，「PM2.5」という。）は疫学

調査で死亡率等の有意な上昇を引き起こす可能性が指

摘されており 1），世界的に注目されている大気汚染物

質である。日本でも 2013 年 1 月に中国北京市で大規模

高濃度イベント 2）が発生したことにより，社会的に大

きな関心を持たれるようになった。これを契機として，

2013 年 2 月末に環境省が主催した専門家会合が，短期

的な高濃度時の対応策として注意喚起のための暫定的

な指針値を示した 3）。 

熊本県は 2013 年 3 月 5 日に全国初となる PM2.5に係

る注意喚起を行っており，大きな注目を集めた。この

事例においては，県内全域で越境移流の影響を受けた

可能性があるものの，九州西岸に位置する遠隔地（天

草地域沿岸部）と県内内陸部で PM2.5 濃度の挙動が異

なっていたことが確認されたことから，地域汚染の影

響も指摘されている 4）。 

本研究ではこの全国初の注意喚起事例について，特

に遠隔地と内陸部における PM2.5 濃度挙動の違いを明

らかにすることを目的として，大気汚染常時監視デー

タ及びテープろ紙成分分析を用いた解析を試みた。 

 

調査方法 

１ 調査地点及び常時監視データ解析 

PM2.5自動測定機が設置されている一般局のうち，県

内の状況を広く把握できるように内陸部として，荒尾

市役所局（以下，「荒尾」という。），益城町役場局（以

下，「益城」という。），八代市役所局（以下，「八代」

という。），水俣保健所局（以下，「水俣」という。）の

4 地点を選定した。遠隔地としては，後述するように

地域汚染の影響が小さく，九州西岸に位置する苓北志

岐局（以下，「苓北」という。）1 地点を選定した。 

常時監視データ解析として，この 5 地点で測定され

た PM2.5，SO2，NOxの 1 時間値を解析に使用した。ま

た，比較のため，長崎県の離島であり，地域的な汚染

の影響がほとんどないと考えられる五島局（以下，「五

＊現熊本県環境局環境生活部環境保全課 

41



島」という。）の SPM と SO2の 1 時間値データも国立

環境研究所と地方環境研究所の共同で行われているⅡ

型共同研究のメンバーサイト 5）6）より入手して使用し

た。これらはすべて速報値である。図 1 に調査対象と

した地点の位置関係を示した。 

各地点の大気汚染の状況は 2012 年度の年平均値 7）

に基づき比較すると，次のように特徴づけることがで

きる。PM2.5濃度の年平均値は，測定日数不足のため評

価対象外であった水俣以外について，荒尾，益城，八

代の 3 局では 21.0～19.3 µg/m3だったのに対して，苓

北は 15.3 µg/m3と低い値を示した。自動車排ガスなど

の地域的に排出される大気汚染物質である NO2
8）の年

平均値は荒尾，益城，八代が 0.08～0.011 ppm だった

のに対して，水俣と苓北はそれぞれ 0.003 ppm と 0.002 

ppm と低い値を示した。以上の比較から，荒尾，益城，

八代の 3 地点は相対的に地域汚染の影響が強く，水俣

と苓北は地域汚染の影響が小さいと考えられた。 

 

２ 気象解析 

気象解析のため，天気図及び地上の気象観測データ

を解析に使用した。内陸部と遠隔地の気象条件の比較

のため，内陸部の代表点として熊本地方気象台，遠隔

地の代表点として牛深特別地域気象観測所（以下，「牛

深」という。）の気温及び風向風速等の気象データを解

析に使用した 9）。また，高層気象との比較のため，高

地の代表点として高度約 1000 m に位置する阿蘇山特

別地域気象観測所（以下，「阿蘇」という。）について

も風向風速のデータを使用した。これら 3 地点につい

ては図 1 にその位置を示している。また，大気汚染物

質の移流経路を求める解析手法として後方流跡線解析

（NOAA HYSPLIT モデル）10）を使用した。 

 

３ 成分分析 

 1 で述べた 5 局の PM2.5自動測定器のうち，益城につ

いては APDA-375（堀場製作所）であり，他 4 局につ

いては FPM-377 （東亜 DKK）であった。いずれの測

定器も PTFE テープろ紙（APDA-375： TFH-01，

FPM-377：AP-50）を使用しており，イオン成分と金属

成分の分析が可能である。回収したテープろ紙のうち，

2013年 3月 4日～5 日までの計 48時間分を成分分析に

供した。 

テープろ紙の PM2.5 捕集スポットの半分をイオン成

分分析用に，残りの半分を金属成分分析用とし，6 時

間分を 1 試料とした。分析は大気中微小粒子状物質

（PM2.5）成分測定マニュアル 11）を参考に次の手順で

行った。 

 イオン成分分析は，超純水 15 mL で 20 分間の振と

うにより抽出を行い，孔径 0.45 µm のフィルターでろ

過後にイオンクロマトグラフ（DX-500，ダイオネクス）

で分析を行った。分析対象イオンは Na+，Ca2+，Mg2+，

K+，NH4
+，SO4

2-，NO3
-，Cl-の 8 種である。 

 金属成分分析は，試料容器に短冊状に刻んだフィル

ターを入れ，HNO3 5 mL，H2O2 1 mL，HF 1 mL を添加

して，マイクロ波試料調製装置（Multiwave 3000，パ

ーキンエルマー）により，概ね 200℃で 20 分以上の分

解を行った。試料容器を蒸発用ローター（EVAP8，パ

ーキンエルマー）に再装填し，マイクロ波試料調製装

置を用いて加熱・濃縮後，5% HNO3で 20 mL に定容し

た。試料溶液は ICP-MS（7500ce，アジレント）で元素

の定性・定量を行った。分析対象元素は Be，Na，Mg，

Al，K，Ca，V，Cr，Mn，Fe，Co，Ni，Cu，Zn，As，

Se，Mo，Ag，Cd，Sb，Ba，Tl，Pb，Th，U の 25 種で

ある。 

 各分析において，ろ紙の未使用部分から試料と同面

積を採取し，ブランク試料（各 n=3）とした。ブラン

ク試料は本試料と同様に分析を行い，標準偏差の 3 倍

を検出下限値とした。 

 なお，分析に使用したテープろ紙は通常 1 ヶ月単位

で交換・回収されているものであり，捕集後も長期間

図 1 調査地点及び気象官署 
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常温で放置されることになるため，揮発性が高い NO3
-，

NH4
+，Cl-の分析結果については相対的な比較のための

参考値として取り扱うこととした。 

 

結果及び考察 

１ 常時監視データと気象データの解析結果 

（１）常時監視データ解析結果 

3 月 3 日～6 日の PM2.5，SO2，NOx濃度の経時変化

を図 2 に，五島の SPM と SO2濃度を図 3 に示した。4

日～5 日の高濃度期間の PM2.5 の挙動は既報 4）のとお

り，遠隔地とその他の地域で異なる傾向を示した（図

2a）。遠隔地の代表点である苓北は 4 日 8 時～12 時頃

（以下，期間①），15 時～22 時頃（以下，期間②），4

日 24 時～5 日 5 時頃（以下，期間③）にピークが見ら

れる 3 つ山型の挙動が見られた。SO2 に関しても同様

の挙動が確認できたが，NOxについては増減が小さく，

PM2.5 と一致した挙動は見られなかった（図 2b，c）。

SO2は中国がアジア最大の排出国であり 12），長距離輸

送される場合もある 13）ことから，これは越境移流の

影響を示唆する結果だと考えられる。また，五島の

SPM 及び SO2について見ると，苓北よりも 3～5 時間

程度早い時間で一致した挙動を示しており，期間①と

期間③に対応するピークが確認できた（図 3）。なお，

期間②に対応するピークは欠測のため明確には確認で

きないが，前後の挙動は一致している。地域的な汚染

の影響がほとんどない五島の挙動は越境移流によるパ

ターンを示していると考えられることから，期間①～

③の苓北の挙動は主として越境移流の状況を反映した

ものだと判断された。 

内陸部 4 地点の PM2.5 の変動を見ると，期間②につ

いては 4 地点ともに濃度上昇が見られたが，期間③に

ついては，濃度が高い状態が持続しているものの苓北

のような明確なピークは見られず，その後 5 日 6 時～

12 時頃（以下，期間④）にピークが見られた。SO2の

変化を見ると，期間②については PM2.5 も連動した上

昇が確認できるが，期間③及び期間④についてこのよ

うな濃度上昇は見られなかった。NOx については，期

間②では明確な変動は見られないものの，特に八代と

益城においては期間③から断続的に濃度上昇しており，

期間④でピークが確認できた。調査方法 1 で述べたよ

うに NOxは地域汚染の指標となることから，期間③～

④にかけてのNOxの上昇は何らかの地域的な汚染の蓄

積を示している可能性がある。 

以上のことから，特に期間③～④にかけての PM2.5

及び他の常時監視項目の挙動が遠隔地と内陸部で異な

っており，それぞれの地域で高濃度化メカニズムが異

なっていたことが示唆された。 

（２）気象解析結果 

 苓北の高度 1000 m を起点とした後方流跡線及び地

上天気図を図 4，図 5 に示す。 

期間①と②に対応する 4日 9時及び 18時の流跡線は

いずれも大陸方向からの流入を示唆していた。気圧配

置は高気圧が東進してきたことを示しており，大陸性

高気圧の周辺流 14）により大気汚染気塊が流入した可

能性が考えられた。 

図 2 県内 5 地点の PM2.5(a)，SO2(b)，NOx(c)濃度 

の経時変化 

図 3 五島の SPM と SO2濃度の経時変化 
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 期間③については，5 日 3 時の流跡線は大陸方向か

らの移流を示しており，越境移流が生じていた可能性

が高い。しかしながら，１で述べたように遠隔地と内

陸部で高濃度化メカニズムが異なっていた可能性が考

えられるため，気温等の地上の気象観測データによる

解析を行った。 

内陸部代表点の熊本と遠隔地代表点の牛深の気温と

湿度の変化を図 6 に示した。熊本の気温は 4 日 17 時

頃から 5 日 7 時まで一貫して下がり続け，7 時には

1.6 ℃と低い値を示した。湿度は気温の低下にともな

って上昇を見せ，24 時以降は 80%以上の高い値を示し

た。これに対して牛深の気温は 17 時～20 時まで一時

的に減少するものの，21 時よりまた上昇に転じ 3 時頃

までは 10℃以上を示した。また，湿度も 20 時から 21

時にかけて 56%から 40%とやや急激な減少を示したこ

とから，21 時ごろから遠隔地の気塊の性質が変化して

いたと考えらえる。これは苓北において期間③の PM2.5

及び SO2濃度の上昇が始まった時間とほぼ一致してお

り，後方流跡線の結果も考慮すると遠隔地に新たな汚

染気塊が越境移流してきたことを示している。一方で

内陸部については，典型的な夜間の気温低下及び湿度

上昇が確認できることから，この汚染気塊の影響はほ

とんど受けなかったと推察される。 

 牛深，熊本に加えて高度約 1000 m 地点の阿蘇の風

向風速の変化を図 7 に示した。牛深においては気温・

湿度の変化が見られた 21 時頃から，西北西の風が吹い

ており，その後も 5 日 4 時頃まで，西北西～北北西の

風が卓越していた。熊本では風速が弱く，風向も一定

方向を示していなかったことから，気温と湿度の変化

で示されたように遠隔地とは異なる気塊の影響下にあ

ったと考えられる。また，気温が低く，風速が弱かっ

たことから地上付近に安定層が形成されていた可能性

が高いと考えられた。これに対して，阿蘇の風向風速

は牛深と一致した挙動が確認できたことから，内陸部

においても高層では遠隔地と同じ気塊の影響を受けて

いたと考えられた。以上の結果から，期間③に大陸か

ら輸送された汚染気塊は遠隔地に移流し，その後内陸

部で形成されていた安定層の上層を通過したものと推

察された。 

 期間④については，後方流跡線は大陸の汚染地域よ

りも北を通過しており，混合層のはるか上層である

3000 m 以上の高度を通過していたことから，この時の

気塊が汚染されていたとは考えにくい。地上天気図で

はこの期間高気圧が接近しており，高気圧中心部での

大気の沈降が生じていたと考えられる。また，内陸部

においては，既述のように気温は低く（図 6），気象庁

の記録によると天気は快晴だったことから，放射冷却

による接地逆転層が形成されていた可能性が高いと考

えられる 15）。接地逆転層内の大気は混合・拡散しにく

い状態になるため，地域汚染の影響を受けやすくなる。

一方で，期間④の遠隔地の気温は最低でも 7.2℃と内

陸部に比べて高く，接地逆転層が形成されていたとは

考えにくいことから，上述の汚染されていない気塊の

流入を受けてPM2.5濃度が減少したものと推察された。 

図 4 後方流跡線図（苓北，高度 1000m 起点） 

図 5 地上天気図（3 月 4 日(左)，5 日(右)） 
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２ テープろ紙成分分析結果 

（１）イオン成分濃度の変化 

イオン成分のうち，SO4
2-と NO3

-の濃度，6 時

間平均の PM2.5濃度の経時変化を図 8に示した。

時間帯が完全に一致するわけではないものの，

１で示した期間①～④に次のように対応させな

がら，各イオンの挙動を整理する。 

期間①：4 日 7 時～12 時 

期間②：4 日 13 時～18 時，19 時～24 時 

期間③：5 日 1～6 時 

期間④：5 日 7 時～12 時 

SO4
2-について見ると，期間①は苓北が内陸部

4 地点よりも高い値を示しており，遠隔地のみ

が越境移流の影響を受けていた可能性が高いこ

とを示している。その後期間②については全地

点で濃度上昇が見られた。さらに内陸部では期

間③，期間④と SO4
2-濃度はほぼ横ばいであった

が，苓北については濃度が減少する傾向が見ら

れた。 

NO3
-について見ると，荒尾，益城，八代につ

いて，期間②から濃度上昇が始まり，期間④で

最大値を示す傾向が見られた。また，水俣と苓

北については全て検出下限値未満の値であった。

図 7 内陸部，遠隔地及び高地における風向風速の経時変化 

図 6 内陸部と遠隔地における気温と湿度の経時変化 

図 8 PM2.5，SO4
2-，NO3

-濃度の経時変化 
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これは調査方法 3 で述べたとおり揮発の影響も考えら

れるが，相対的に見て益城，八代，荒尾の 3 地点に比

べて苓北，水俣の NO3
-濃度が低かったことを示してい

る。 

SO4
2-を越境移流の指標 16），NO3

-を地域汚染の指標 17）

として考えた場合，SO4
2-の挙動から，期間②に県内全

域に越境移流した PM2.5 は，内陸部では期間③～④に

かけて滞留していたと解釈できる。一方で NO3
-の挙動

は期間③～④にかけての地域汚染の影響を示唆する結

果であり，苓北と水俣については相対的にその影響が

小さかったと解釈することができる。これは 1 の結果

とも矛盾しない。 

（２）金属成分濃度の変化 

金属成分濃度の経時変化 

 分析した金属成分のうち，概ね検出下限値以上の値

が得られた V，Zn，As，Cd，Pb，Mn の 6 元素の濃度

変化を図 9 に示す。なお，荒尾の Zn については分析

結果から，コンタミネーションが疑われたため欠測扱

いとした。 

苓北においては期間③に対応する 5日 1時～6時に 6

元素すべてで最大値を示しており，PM2.5濃度の推移と

一致していたが，元素間の挙動の違いは小さかった。

一方で内陸部 4 地点についてみると，期間②と③に対

応する 4 日 13～24 時と 5 日 7 時～12 時にピークを示

す元素（荒尾，益城，水俣の V，益城の As 等）と 5

日 7 時～12 時に最大値を示す元素（益城，八代の Zn，

Cd，Pb）が多く見られたが，地点ごとに必ずしも一定

の挙動を示すわけではなく，地域汚染の影響を受けて

いる可能性が高いと考えられた。 

金属成分濃度比 

大気中粒子の発生源の指標として金属成分濃度比が

多く用いられている 18），19）。ここでは代表的な金属成

分濃度比である Pb/Zn 比と As/V 比を用いた解析を試

みた。 

Pb は有鉛ガソリンの規制が進んでいる日本に比べ

て中国の排出量が多いと言われており，越境移流の指

標とされている 18）。Zn は鉄鋼工業や都市廃棄物焼却

炉など多様な発生源から排出されており，一般的な大

気汚染元素と考えられている 20），21）。このため越境移

流の影響を受けた場合，Pb/Zn 比が相対的に高くなる

と言われている 18），22）。一方で As は石炭燃焼の指標と

なり，V は石油燃焼の指標となることから，As/V 比は

石炭使用量の多い中国では日本より高い値を示すと考

えられる 21）。これらの元素比はいずれも越境移流の影

響を受けた際に相対的に高い値を示すと考えられ，地

域汚染と越境汚染の影響度合いの定性的な指標と考え

ることができる。 

 図 10 に益城，八代，苓北の Pb，Zn の濃度と濃度比

を示した。県内全域で越境移流の影響を受けたと考え

られる期間②の 4 日 19~24 時の Pb/Zn 比を各地点で比

較すると，益城 0.76（Pb：31 ng/m3, Zn：41 ng/m3），八

代 0.80（Pb：25，Zn：31），苓北 0.83（Pb：31，Zn：

37）と比較的近い値を示していたが，

その後の期間③から④にかけては異

なる変化を示した。益城の Pb 濃度

は 35 から 45 ng/m3（期間③から④）

であるのに対して，Zn 濃度は 60 か

ら 102 ng/m3 と大幅な上昇を見せ，

Pb/Zn 比は 0.58 から 0.44 と減少を見

せた。八代と苓北の Pb/Zn 比は期間

③から期間④にかけて，近い値（期

間③ 0.85，0.88；期間④ 0.78，0.76）

を示していたが，八代では両元素の

濃度が上昇したのに対し，苓北では

減少を示した。1 で述べたとおり，

期間③以降の新たな越境移流の内陸

部への影響はほとんどなかったと考

えられることから，益城及び八代で

の Pb/Zn 比の変動は地域汚染の影響

によるものだと解釈できる。以上の

結果から，益城においてはこの期間

③~④にかけて Znの寄与が大きい排

図 9 金属濃度の経時変化 
注）検出下限値未満は空白とした 
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出源の影響を強く受けていた可能性が高い。また，八

代については，Pb/Zn 比だけをみると苓北に近い値を

示していたが，苓北とは異なり期間④にかけて Pb，Zn

両方の濃度が上昇していたことから，越境移流の影響

による濃度上昇ではなく，Pb と Zn を排出する地域的

な発生源の影響だと推察された。 

図 11 には益城，八代，苓北の As，V の濃度と濃度

比を示した。期間②について見ると，4 日 19~24 時の

As/V 比は，益城 1.7（As：3.0 ng/m3, V：1.8 ng/m3），八

代 2.4（As：2.4，V：0.99），苓北 2.6（As：2.9，V：1.1）

と八代と苓北は比較的近い値を示していたが，益城に

ついては，他 2 地点よりも As/V 比が小さかった。こ

の違いには地域的な特徴が影響していた可能性が考え

られる。越境移流の影響を受ける前の 4 日 1~12 時は

As と比較すると V の濃度が高くなっており（As/V：

0.14~0.37），八代（0.70~1.0）と比較しても顕著であっ

た。このことから，益城は相対的に V 濃度が高い地域

特性があるために，越境移流の影響を受けた場合にも

他の地点と同レベルまで As/V 比が上昇しなかったと

推察される。期間③についてみると，益城と八代は両

元素ともに濃度はほぼ横ばいで As/V 比も 1.9 と 2.3 と

期間②とほぼ同じであった。一方で苓北は V 濃度の上

図 10 Pb/Zn 比の経時変化 図 11 As/V 比の経時変化 
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昇幅が As よりも大きく，As/V 比は 1.9 に減少を示し

た。このように期間③において，苓北と内陸部で As/V

比の変動が異なるという結果は，遠隔地のみで新たな

越境移流の影響を受けていたとする既述の解釈を支持

している。さらに期間④では，益城は As，V ともに上

昇，苓北は減少に転じるが，As/V 比はそれぞれ 1.8 と

1.7 と期間③からあまり変化がなかった。これに対し

て八代では，As，V 濃度ともに上昇するものの，その

上昇幅は V が大きく，As/V 比は 1.7 と減少を見せた。

この結果は八代において石油燃焼などのVの寄与が大

きい排出源の影響を受けていた可能性を示唆している。 

 Pb/Zn比とAs/V比からそれぞれ地域的な汚染の影響

を受けていた可能性が示されたが，今回の事例だけで

は特定の汚染源にまで言及することは難しいと考えら

れる。今後の成分調査による地域的な汚染源特性の解

明が期待される。 

 

３ 高濃度化メカニズム 

1 及び 2 の解析結果から推定された高濃度化メカニ

ズムを図 12 に示した。詳細は以下の通りである。 

・4 日午前（期間①）に越境移流してきた汚染気塊は

遠隔地にのみ影響し，内陸部には影響しなかった。 

・4 日午後（期間②）に再び越境移流が生じ，県内全

域に影響を及ぼした。 

・4 日夜～5 日早朝（期間③）においては新たな越境移

流が生じ，遠隔地に影響を及ぼした。この越境移流

気塊は，内陸部の地上付近に形成されていた安定層

の上層を通過したと考えられ，内陸部のでは 4 日午

後に移流してきた汚染気塊が滞留していたと考えら

れた。また，NO3
-や金属成分濃度の挙動から，地点

によっては地域汚染の影響が強くなっていた可能性

が高いと考えられる。 

・5 日午前（期間④）では，高層から汚染されていな

い気塊が流入したことで遠隔地の PM2.5 濃度は減少

したが，内陸部においては接地逆転層が形成されて

いたため，この気塊の影響は受けずに期間②に移流

してきた汚染気塊の滞留分に期間③から蓄積された

地域汚染が上乗せされる形で影響し，高濃度状態が

持続したと考えられた。 

 

ま と め 

 2013 年 3 月 4 日～5 日にかけての高濃度事例につい

て，常時監視データ及びテープろ紙成分分析結果によ

り，内陸部と遠隔地で越境移流の寄与割合が異なって

いたことが明らかになった。 

遠隔地では地域汚染の寄与は小さかったと推察され

たが，内陸部で地点によっては特に 5 日午前において

は越境移流の滞留分に上乗せする形で地域汚染の寄与

があったと考えられた。金属成分濃度比から益城にお

いて Zn，八代においては V を指標とする発生源の影

響が示唆されたが，今回のデータだけで発生源の特定

は難しいと考えられた。今後の成分調査により各地域

の汚染特性を明らかにしていく必要がある。 

越境移流の寄与割合が異なった要因の一つとして内

陸部における地上付近の安定層形成が影響していたと

考えられた。一般的に沿岸部に比べて内陸部の方が地

上付近に安定層が形成されやすいとされており 23），越

境移流の寄与が異なる事例は普遍的に生じている可能

図 12 高濃度化メカニズム 
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性がある。遠隔地と都市部の同時観測により，越境移

流の寄与を評価する試み 17），24）が行われているが，遠

隔地は沿岸部に位置することが多いと予想される。よ

り正確な評価のためには本研究で明らかになったよう

な地域的な気象条件の違いを考慮すべきだと考えられ

る。 
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