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要 旨 

熊本県の PM2.5主要発生源および越境・地域汚染の影響を把握するために，

化学輸送モデル CMAQを用いて 2014年冬季の熊本県を対象とした発生源寄与

を求めた。PMF モデルによる発生源寄与と比較したところ，越境汚染の寄与に

ついて有意な相関が得られ，両モデルの結果の妥当性が支持された。PMF の「2

次生成硝酸塩+塩化物」因子は CMAQ の「九州」寄与と有意な相関が得られた

が，宇土と益城で相関が違い，このことは NH3の地域汚染と類似性がみられた。 

 

キーワード：微小粒子状物質，WRF/CMAQ，PMF，発生源寄与 

 

はじめに 

 2013 年に，疫学調査で健康影響が指摘されている微

小粒子状物質（PM2.5）について，中国における現状と

日本への越境汚染が報道されてから，日本でも PM2.5

に対する関心が高まってきている。特に九州において

はその影響が大きいことが指摘されており 1），これま

で多くの研究が行われている 2）～4）。以前までは自動測

定機による PM2.5 質量濃度の常時監視を目的として観

測が行われてきたが，2013 年度より全国の自治体で成

分調査が行われるようになり，地域ごとの汚染の特徴

が明らかになりつつある 5）。 

このような背景から，全国の自治体と同様に，熊本

県でも PM2.5の発生源寄与の把握に取り組み，PM2.5の

削減に向けた研究を行っている 4），6）。統計的手法を用

いたレセプターモデルによる評価もその一つであり，

これによると熊本では，越境汚染だけでなく地域汚染

による影響もみられ，特に自動車による排出が地域間

の濃度差を生み出している要因であると報告されてい

る 6）。 

本研究では，熊本県の汚染状況を把握することを目

的とし，メソ気象モデル Weather Research and 

Forecasting modeling system7） version 3.4.1（以下，「WRF」

という。）と化学輸送モデル Community Multi-scale Air 

Quality Modeling System8） version 4.7.1（以下，「CMAQ」

という。）を用いて，試験的に発生源寄与の感度計算を

行った 9）。これにより，観測だけでは把握することが

できない PM2.5などの大気中 3 次元空間濃度分布を推

定することができる 10），11）。この結果 9）と先に報告さ

れている Positive Matrix Factorization12）（以下，「PMF」

という。）などのレセプターモデルによる発生源寄与解

析の結果 6）を比較したので，その結果を報告する。な

お，本研究で使用したモデル計算結果は，PMF は豊永

ら 6）のデータを利用しており，WRF/CMAQ は古澤ら
9）のデータを利用している。 

 

方法 

1 モデルの初期値および再現性比較に使用したデー

タ・解析期間 

 PMF は，実測値をもとにした統計解析により発生源

寄与を計算するモデルであるため，初期値として

N=100 以上の PM2.5質量濃度および成分濃度の実測値

が必要となる。一方で，WRF/CMAQ には初期値とし

て実測値は必要ないが，計算結果の妥当性を判断する

ために，計算値と実測値と比較する必要がある。 

PMF の計算には，以下に示す成分濃度および質量濃

度について 2013年度～2014年度のデータを使用した。
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図 1 （a）WRF/CMAQ の計算領域，（b）D2 の計算メッ

シュと調査地点 

 

環境省作成のガイドラインおよびマニュアルに従って

実施された 13），14）熊本県の 5 地点（宇土運動公園局，

益城町役場局，神水本町自排局，水道町自排局，天明

局；以下，それぞれ「宇土」，「益城」，「神水」，「水道

町」，「天明」という。）と，福岡県の 2 地点（福岡市役

所局，太宰府局；以下，それぞれ「福岡市」，「太宰府」

という。），長崎県の離島 2 地点（国設五島酸性雨測定

局，国設対馬酸性雨測定局；以下，それぞれ「五島」，

「対馬」という。）の 9 地点について（図 1），PM2.5成

分調査結果のイオン成分，無機成分のデータを使用し

た。PM2.5質量濃度は，神水，水道町，天明，五島およ

び対馬で，環境省のマニュアル 15）に従った標準測定

法により測定されたデータを使用した。宇土，益城，

福岡市および太宰府については，試料採取時間に合わ

せた 23時間の PM2.5自動測定機による常時監視データ

の 1 時間値を使用した。 

WRF 気象場の再現性検証には，熊本地方気象台によ

る観測データ 16）を使用した。また，CMAQ の再現性

検証には，神水，福岡市，対馬および五島の成分調査

結果および PM2.5 自動測定機による常時監視データを

用いた。 

解析期間は 2014年冬季の PM2.5成分調査期間である

2014 年 1 月 22 日～2 月 4 日とした。 

 

2 WRF/CMAQ の計算条件 

 WRFおよび CMAQは Linux OS上で動作するソフト

ウェアで，無償で使用することができる。本研究では，

CPU：Core-i7（8 core），RAM：16GB の性能のコンピ

ュータに Linux ディストリビューションの Ubuntu 

16.04 LTS をインストールして計算環境を構築した。 

 

計算条件は古澤ら 9）により，ゼロアウト法を用いた感

度解析から，発生源寄与割合を計算した。ゼロアウト

法とは，通常計算（Base）と，目的の排出量データを

全てゼロにした計算をそれぞれ行い，それらの差分を

とることで目的の発生源からの影響を求める方法であ

る 11）。 

発生源には，古澤ら 9）に指定されている 5 つ（熊本

県内人為起源（Kumamoto），熊本県以外の九州人為起

源（Kyushu），有明・八代・天草海域船舶起源（Ship）

および日本の火山（Vol.）に分類し，それ以外をここ

では簡易的に国外（Abroad）とする）に設定した。更

に，Kumamoto は発生源種別について，燃焼起源

（Comb.[Ku]；産業廃棄物処理を含むすべての産業，

発電所などの燃料消費に該当する業種からの排出），自

動車起源（Aut.[Ku]；すべての自動車，車両からの排

出）および農畜産起源 Agri.[Ku]；肥料施肥，家畜排泄

による排出）に細分類し，それ以外をその他（other[Ku]）

とした。 

排出量データは，電力中央研究所の板橋氏に作成を

依頼した。計算領域は図 1 に示すとおりであり，その

他の計算条件については表 1 に示す。なお，次節以降

の WRF/CMAQ の結果において，宇土，益城，神水，

水道町および天明に該当する計算領域は「熊本県中心

部」と表記する 9）。 

 

3 PMF モデル 

豊永ら 6）の解析条件は次のとおりである。PMF モデ

ルには，EPA-PMF5.0 を使用して解析を行い，因子数

を 6 に設定して計算を行ったところ，抽出された因子

は，①2 次生成硫酸塩；SO4
2-と NH4

+の濃度が高く， 

(b) (a) 
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表 1  WRF および CMAQ の計算条件 

 

中国など東アジアにおける石炭燃焼の影響，②炭素性

エアロゾル；EC と OC の濃度が高く，道路交通由来の

EC や 2 次生成 OC の影響，③土壌；Al，Fe，Ca，Mn

等の無機成分濃度が高く，黄砂などの土壌粒子の影響，

④石油燃焼；V，Ni の相対比が高く，船舶や工場にお

ける石油燃焼の影響，⑤海塩（クロリンロス）；Na，

Mgなどの海水に多く含まれる成分の相対比が大きく，

海塩の影響，⑥2 次生成硝酸塩+塩化物；NO3
-と Cl-の

相対比が大きく，半揮発性を持つ粒子の影響，という

結果であった。 

 

4 フィルターパック法 

 大気中の粒子状成分およびガス状成分を把握するた

めに，フィルターパック法を用いて調査を行った。粒

子状物質およびガス状物質を捕集するろ紙は，全国環

境研協議会の第 5 次酸性雨全国調査報告書（平成 25

年度）17）に従って 4 段ろ紙を作成した。サンプリング

の吸引速度は約 6L/min で行った。回収したろ紙は超純

水で抽出し，イオンクロマトグラフ（Dionex DX-500）

を用いてイオン成分の分析を行った。サンプリング期

間は 2016 年 1 月 23 日～2 月 3 日とした。フィルター

の交換は，宇土については 1 日ごと、益城については

3～4 日ごとに行った。 

 

結果と考察 

ここではまず，古澤ら 9）による WRF/CMAQ の計算

結果についての再現性の検証を示し，その後，PMF と

CMAQ のモデルの結果について比較を行う。 

 

1 WRF/CMAQ について 

1.1 気象場の再現性 

 気温，相対湿度および水平風速について，熊本地方

気象台の実測値と WRF による熊本県中心部の計算値

を比較した結果を示す（図 2）。気温と湿度については 
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図 2  WRF 気象場（ Model）と熊本地方気象台

（Observation）の比較 

 

 

 

 

図 3 PM2.5 質量濃度の CMAQ（Model）と常時監視測定

局（Observation）の比較 

 

日内変動を再現できており，良好な再現性を有してい

た。一方で，水平風速は一部期間を除いてモデルが過

大になっていたが，これは，熊本県中心部の領域は海

域を含んでいることが要因と推測された。 

 

1.2 PM2.5濃度の再現性 

神水，福岡市，対馬および五島における PM2.5 質量

濃度の 1 時間値と主要成分濃度の日平均値について再

現性の検証を行った（図 3，図 4）。検証には板橋と速

水 10）で示されている相関係数（R），Mean Fractional Bias

（MFB）および Mean Fractional Error（MFE）を用いた。

MFB と MFE は以下の計算式にて求めた。 

MFB =
2

𝑁
∑

(𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)

(𝑀𝑖 + 𝑂𝑖)
× 100

𝑁

𝑖=1

 

MFE =
2

𝑁
∑

|𝑀𝑖 − 𝑂𝑖|

(𝑀𝑖 + 𝑂𝑖)
× 100

𝑁

𝑖=1

 

ここで i は指定の時間，Miは i 時におけるモデルの計

算値，Oiは i 時における実測値，N はデータ数を示す。

この定義により MFB；-200%～+200%，MFE；0%～

+200%の範囲の値をとる。MFB と MFE は，モデルを

科学的知見の拡充や規制対策などに十分適用可能な

performance goal（MFB≦±30%，MFE≦+50%）と，そ

れらへの適用が妥当だとみなせる performance criteria

（MFB≦±60%，MFE≦+75%）が提唱されており，こ

の指標に沿って再現性を検討した 18）。 

PM2.5 質量濃度については MFB；-29.2%～-6.3%，

MFE ； 43.5% ～ 54.7% であり，すべての地点で

performance criteria を満たしており，発生源寄与解析に

適用可能な再現性を有していた。 

PM2.5 の主要成分濃度は，硝酸塩（NO3
-），硫酸塩

（SO4
2-），アンモニウム塩（NH4

+），元素状炭素（EC），

有機炭素（OC）について，実測値とモデル計算値の日

平均値について再現性の検証を行った。検証には，デ

ータを熊本県（宇土，益城，神水），福岡県（福岡市，

太宰府）および離島（対馬，五島）の 3 つの地域に分

類して行った。この結果，SO4
2-（MFB；-47.2%～-43.1%，

MFE；46.6%～58.7%）は全ての地点で performance 

criteria を満たしていた。また，NH4
+（MFB；-52.8%～

-18.4%，MFE；29.3%～56.2%）についても全ての地域

で performance criteria を満していた。NO3
-は熊本県

（MFB；17.1%，MFE；61.1%）および福岡県（MFB；

7.0%，MFE；65.3%）は performance criteria を満たして

いた。離島の EC（MFB；-36.4%，MFE；45.1%）およ

び OC（MFB； -55.6%，MFE；65.1%）については

performance criteria を満たしていたが，熊本県および福

岡県は有意な再現性が得られなかった。炭素成分につ

いては，既報 9），10），19）のとおり，モデルによる過小評

価が指摘され，検討が行われている。従って，次節以

降の感度解析について炭素成分は発生源からの感度が

過小に評価されていることに留意する必要がある。 

 

1.3 発生源寄与 

古澤ら 9）による，熊本県中心部における解析期間中

発生源寄与割合を表 2 に示す。表中の数字（%）は Base

の濃度における割合を示し，Kumamoto は Comb.[Ku]，

Aut.[Ku]，Agri.[Ku]および other[Ku]の合計値として示 
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図 4  PM2.5主要成分濃度の CMAQ（Model）と実測値（Observation）の比較 

 

している。 

質量濃度で最も感度が大きかったのは Abroad の約

74%であり，Kumamoto は約 22%であった。Kumamoto 

の内訳では Agri.[Ku]と Aut.[Ku]が大きな割合を占めて

おり，特に Agri.[Ku]は Kumamoto の約 70%と大きな割

合を占めていた。シミュレーションモデルを用いた研 

究による発生源寄与の結果では，モデルの種類に関係

なく，地域汚染では自動車の走行による影響が大きな

割合を占めていると報告されている 6），10），11）が，本研

究の解析期間は冬季の限定していることから，これら

の報告とは異なった結果になったと古澤ら 9）は報告し

ている。主要成分濃度は質量濃度の約 70%を占めてお

り，SO4
2-が最も高く，寄与割合では約 96%が Abroad

であった。SO4
2-は主に化石燃料の燃焼で排出され，日

本に比べ中国からの排出量が多く，冬季においては，

SO4
2-が中国からの越境汚染の指標の一つとされてい

る。これらのことから，豊永ら 4）が報告しているよう

に，解析期間中は大規模な越境汚染があったことが示

唆された。NO3
-と NH4

+は Kumamoto からの寄与が大き

く，特に Agri.[Ku]が大きな割合を占めていた。EC と

OC は Abroad の割合が大きいが，  熊本県内でも

Aut.[Ku]に EC が約 18%，OC が約 3%の寄与がみられ

た。また，炭素成分は過小評価であることを考慮する

と，熊本県内の発生源の中では，炭素成分は自動車排

ガスに最も影響を受けていることが示唆された。 

 

2 PMF モデルとの比較 

 PMFモデルについては，豊永ら 6）が行った研究から，

解析期間における各因子の日平均値を検証に用いた。 

 

2.1 PMF モデルによる発生源寄与の推定結果 

 本節では，豊永ら 6）が行った PMF の発生源寄与解

析結果の根拠を説明する。図 5 に宇土，益城および五

島における PMF の発生源寄与の時系列変化を示す。こ

の結果では，2 次生成硫酸塩，石油燃焼および海塩（ク

ロリンロス）は，宇土および益城に比べて五島の割合

が高い結果であった。これらの因子は，中国などアジ

ア諸国からの越境汚染，海上船舶および海上からの排

出が大きい因子であることから，中国に近い位置にあ

り，周囲を海に囲まれた五島ではこれらの排出の影響

が，宇土および益城よりも大きく表れたのだと推測さ

れた。一方で，炭素性エアロゾルおよび 2 次生成硝酸

塩+塩化物は，五島よりも宇土および益城の濃度が高

い結果であった。また，五島では九州本土に比べて人 
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表 2  CMAQ による解析期間中の発生源寄与割合 

 

 

図 5 PMF による解析期間中の発生源寄与の時系列変化 

 

為排出が少なく，地域汚染は少ないとされていること

から，炭素性エアロゾルおよび 2 次生成硝酸塩+塩化

物は主に地域汚染が強い因子であることが示唆された。

土壌は，益城および五島に比べて宇土の濃度が高い結

果であった。土壌は黄砂などの土壌由来の無機元素の

指標とされているが，本研究の解析期間に黄砂は確認

されておらず 20），越境/地域汚染の影響を断定するこ

とはできなかった。これらのことから，本研究では越

境汚染の因子；2 次生成硫酸塩，石油燃焼および海塩

（クロリンロス），地域汚染の因子；炭素性エアロゾル

および 2 次生成硝酸塩+塩化物，それ以外の因子に土

壌を分類した。 

 

2.2 モデルによる発生源寄与の比較 

 本節では，PMF と CMAQ による発生源寄与の結果

について日平均値で比較を行い，モデル間での越境・
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図 6 PMF および CMAQ の発生源寄与の日平均値による比較 
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表 3 CMAQ の発生源寄与と PMF の因子との相関関係 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7 PMF の 2 次生成硝酸塩+塩化物因子と CMAQ 発生

源寄与の日平均値 

 

地域汚染の評価の違いについて述べていく。まず，発

生源寄与の日平均値について，PMF の宇土，益城及び

五島と，CMAQ の熊本県中心部の結果を図 6 に示す。

前節で示したとおり，五島は宇土および益城に比べて

2 次生成硫酸塩，石油燃焼及び海塩（クロリンロス）

の割合が大きく，国外からの影響を強く受けている。

宇土および益城の炭素性エアロゾルおよび 2 次生成硝

酸塩・塩化物濃度は，日によってばらつきはあるもの

の，10～20µg/m3 の濃度を推移しており，越境汚染が

あった 1/30～2/3 の期間においても，同様の濃度レベ

ルを推移していた。このように，宇土および益城では

一定濃度の地域汚染があり，この濃度に越境汚染の影

響が加算されている結果であった。一方で，CMAQ の

感度解析では，解析期間中の Abroad の感度が 60~80%

であり，地域汚染である Kyushu，Kumamotoおよび Ship

の濃度を合わせても 10µg/m3以下で，寄与割合は日に

よって大きく変化していた。これらの結果から，PMF

と CMAQ で得られる発生源寄与には大きな違いが見

られた。 

 CMAQ のゼロアウト法による結果は，任意の地域の

排出量をゼロにして計算する手法であるため，ゼロア

ウト法を適用した地域の寄与割合を定量的に求めるこ

とができる。一方で，PMF 解析は PM2.5成分濃度の割

合から排出源を推定する手法であるため，発生地域を

特定する方法ではない。古澤ら 9)の CMAQ の発生源寄

与は，九州各県と熊本県を区別して計算しており，ま

た，熊本県は 4 つの発生源に再分類していることから，

CMAQ の計算結果をそのまま PMF の結果と比較する

ことは難しいと推測された。そのため，モデルの結果

について比較するにあたり，CMAQ の発生源寄与は国

外（Abroad）および九州（Kyushu + Kumamoto + Ship）

の 2 つの寄与として，発生地域に曖昧さを持たせて

PMF の結果と比較を行った。 

次に，宇土および益城について，PMF の因子と

CMAQ の感度解析について，日平均値の相関係数（R）

を表 3 に示す。表中の下線は R＞0.5，p＜0.05 の数値

を示している。これより，2 次生成硫酸塩（0.73～0.74），

石油燃焼（0.62～0.67）および海塩（クロリンロス）（0.63

～0.61）について国外との有意な相関があり，宇土お

よび益城の地域間で相関係数に大きな差は見られなか

った。2 次生成硝酸塩+塩化物と九州についても相関が

あり，地域汚染が影響していると推測された。しかし，

宇土（0.58）と益城（0.85）で相関係数が大きく異な

っており，この因子については後述するように地域差

が見られた。炭素性エアロゾルおよび土壌は，国外お

よび九州のどちらとも相関がなかった。このことにつ

いて，CMAQ の炭素成分は実測値に比べて過小で十分

に再現されていないことから，本研究の CMAQ および

PMF の結果を比較することは容易ではない。また，土

壌因子については図 5 および 2.1 節で示したとおり，

地域の特徴が明確ではなく，越境/地域汚染に分類する

ことができなかった。これらのことから，炭素性エア

ロゾルおよび土壌因子について，これ以上の PMF と

CMAQ の結果の比較は本研究では行わないこととす

る。 

次に，2 次生成硝酸塩+塩化物因子について詳細な検

証を行う。図 7 に CMAQ の国外および九州の PM2.5質

量濃度と，PMF の宇土および益城の 2 次生成硝酸塩+

塩化物因子についての日平均値を示す。九州と益城は

似た挙動であり，濃度レベルもほぼ同じであった。宇 
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図 8 CMAQ による地上付近の PM2.5質量濃度期間平均値 

（a）2014/1/22～1/29，（b）2014/1/30～2/4 

 

表 4 フィルターパック法による宇土および益城の測

定結果（2015/1/23～2/3） 

 

土は 1/22~1/29 の期間は，益城および九州と同じ濃度

レベルであったが，1/30~2/4 の期間は九州に比べて宇

土の濃度レベルが低い結果であった。解析期間は 1.3

節で示した通り越境汚染が強い期間であり，また，

CMAQ による地上付近の PM2.5質量濃度平均値分布を

示した図 8 から，熊本県の西側地域では越境汚染が広

範囲に広がっていることから，比較的距離が近い場所

にある宇土および益城については，越境汚染の影響が

同程度であったと推測された。古澤ら 9）によると，熊

本県中心部では，地域汚染による NH3と，越境汚染に

よる HNO3が反応して硝酸アンモニウム（NH4NO3）が

生成すると報告している。NH3 の発生源は主に農業の

肥料施肥や畜産業の糞尿であるため，農業・畜産業が

盛んな熊本県の県北・県央地域に近い益城が，宇土に

比べて NH3の汚染を強く受けていたと推測された。本

研究の解析期間とは異なるが，筆者らは 2015 年の

1/23~2/3 に宇土および益城でフィルターパック法によ

る調査を行っており，その結果（表 4）では，益城の

NH3濃度（2.99µg/m3）は宇土（0.88µg/m3）の 3 倍以上

の濃度であった。全国環境研協議会第 5 次酸性雨調査

結果 21）によると，2015 年 1 月～2 月の NH3平均濃度

は，最大値；3326.1nmol/m3，中央値；48.2nmol/m3，最

小 値 ； 2.8nmol/m3 で あ り ， 益 城 の 2.99µg/m3

（175.9nmol/m3）は全国の平均的な濃度よりも高い値

であった。また，九州の NH3 濃度は，17.7nmol/m3～

95.3nmol/m3 であり，九州内でも益城の NH3 濃度は高

い値であった。この結果は，前述の NH3汚染の程度が

地域により異なるという議論を支持する内容であった。

これらのことから，益城では宇土と比べて NH3が多量

に存在しており，越境汚染時には HNO3と反応して多

くの硝酸アンモニウムを生成することが，宇土と益城

における 2 次生成硝酸塩+塩化物濃度に差が見られた

要因だと推測された。 

このように，CMAQ および PMF の発生源寄与の比

較から，越境汚染の影響については 2 つのモデルで有

意な相関がみられ，両モデルの妥当性が支持された。

地域汚染由来の硝酸塩の影響について 2 つのモデルで

概ね一致しており，硝酸塩の挙動は NH3濃度の違いを

反映していた。一方で，地域汚染由来の炭素成分につ

いては CMAQ の計算結果が十分ではないため比較す

ることができなかった。また，土壌成分についても 2

つのモデルで比較することは難しかったため，これら

の因子の比較については今後の研究に期待したい。 

 

まとめ 

 領域気象モデル WRFと化学輸送モデル CMAQを用

いて，熊本におけるPM2.5の発生源寄与解析を行った。

この結果と PMF による発生源寄与解析の結果を比較

したところ，以下のことが分かった。 

・CMAQ の感度解析結果と PMF の結果を比較したと

ころ，国外と 2 次生成硫酸塩，石油燃焼および海塩

（クロリンロス）について相関がみられた。また，

九州と 2次生成硝酸塩+塩化物に相関がみられたが，

宇土と益城では相関係数に大きな違いがあり，地域

汚染の影響が示唆された。 

・2 次生成硝酸塩+塩化物は地域汚染と考えられるが，

越境汚染が強い期間であった 1/30～2/4 は益城に比

(a) (b) 
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べて宇土の因子濃度が低く，地点間で違いがみられ

た。 

・益城は宇土よりも NH3の地域汚染が強く，このこと

が硝酸アンモニウムの生成を進めており，2 次生成

硝酸塩+塩化物因子の濃度挙動が，宇土と益城で違

う原因であると推測された。 
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