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報告（ ）Note
神奈川県における大気中微小粒子の経年的動向（第２報）

－ ディ－ゼル車運行規制実施に伴う低減効果について －

小山恒人

（環境保全部）

( )Annual trend of ambient fine particles in Kanagawa Prefecture Part.2
－ －Estimation on the emission reduction through anti-diesel measures

Tsunehito KOYAMA
（ ）Environmental Conservation Division

：微小粒子， ，低減効果，炭素成分組成キーワード PM2.5

１ はじめに

首都圏一斉に開始されたディーゼル車の運行規

制( 年 月)から半年を過ぎ，ディーゼル車2003 10
から大気中に排出される粒子状物質の低減に伴う，

大気中の微小粒子( など)濃度の改善が期待PM2.5
されている。浮遊粒子状物質( )については環SPM
境基準の設定(昭和 年 月)以来，種々の取り47 1
組みが適用されてきた。最近の 年平均値はSPM
長期的にみて低下傾向で推移しており ，今回，1)

粒子状物質(特に微小粒子）の主要な人為発生源

であるディーゼル車に対し，排出規制強化となる

運行規制が実施されたことにより，汚染改善に向

けた取り組みも転換期にさしかかっている。

本報告は県内の道路沿道や一般環境地点で実施

した大気中微小粒子( 等)に関連した測定，PM2.5
( )国設厚木自動車交通環境測定所(国設厚木)に1
おける 定点測定，( )平塚における微小粒PM2.5 2
子定点測定，の結果からディーゼル車の運行規制

前後期間における微小粒子濃度の変化等を調べ低

減効果について検討した。

２ 方法

２．１ 国設厚木における 定点測定PM2.5

国道 号線沿道の国設厚木(片側 車線 交通量246 3 ,
82,000 / , 31 2002台 日 大型車混入率 ％)において，

年 月から 年 月までの規制前後の期間に，9 2004 4
に示したような 週間隔の測定期間に主に表１ 2,3

月～金，金～月の周期で簡易サンプラー により2)

等を採取した。粒子状物質は 段階(上段PM2.5 3
10 m PM 10 , 2.5 10 mより粒径 μ 以上( (> )) 粒径 ～ μ

( ( )) 粒径 μ 以下( )に分級捕集PM 2.5-10 , 2.5 m PM2.5
した。 試料中の炭素成分は コーダーPM2.5 CHN
を用いた熱分離分析法により，ヘリウム気流中

℃で有機炭素と元素状炭素を分離し分析した。600

２．２ 平塚における微小粒子定点測定

一般環境における定点観測 として，平塚市(環3)

境科学センター屋上)で 年度から 年度2000 2003
までの 年間，アンダーセンサンプラーにより微4
小粒子を採取した。サンプリングは通年，月～金，

金～月の周期で連続して実施した。３粒径範囲別

（粒径 μ 以上の粒子 粒径 ～ μ の粒11 m , 2.1 11 m
子(粗大粒子)，粒径 μ 以下の粒子(微小粒2.1 m
子))に粒子状物質を分級捕集した。

３ 結果

３．１ 国設厚木における 定点測定PM2.5

３．１．１ 濃度及び炭素成分濃度の期間PM2.5

変化

に国設厚木における規制開始前後の期間の図１

年 月から 年 月までの粒子状物質の2002 9 2004 4
PM 10 PM濃度変化を示した｡粗大粒子の (> )及び

2.5-10 13.2 4.1 g/m 13.5( )濃度は，それぞれ ± μ ，3

± μ とほぼ同レベルであり，その濃度変3.9 g/m3

動も類似していた。一方，ディーゼル排気粒子や

二次生成粒子と関連深い微小粒子の のPM2.54 5) )

35.5 9.0 g/m 2003 2濃度変化は ± μ であり， 年の3

～ 月で高く， ～ 月で低い濃度が観測され5 9 10
る変化パターンとなっていた。

中の炭素成分濃度の期間変化を に示PM2.5 図２

した。全測定期間中の 中の有機炭素( )PM2.5 OC
濃度は ± μ ，元素状炭素( )濃度は3.9 1.2 g/m EC3

12.0 3.4 g/m EC OC 3± μ であり， 濃度は 濃度の3

倍程高い濃度で推移していた。道路沿道の国設厚

木ではディーゼル車から一次的に排出される排気

粒子の影響を強く受けているものと考えられる。

排気粒子は炭素成分が主体となり，大気環境中の

微小粒子( )に偏在するものと考えられ，まPM2.5
た，排気粒子の核となる は大気中において変EC
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質の少ないことから排出強度を示す指標性の高い

ことが知られている 。6)

３．１．２ 規制の実施に伴う低減効果

規制の開始から半年ほど過ぎた時期において，

規制前後期間における道路沿道でのディーゼル排

気粒子の濃度を算出し，その変化から規制の実施

に伴う低減効果について検討した。なお，ディー

ゼル排気粒子濃度の期間変化はすべてが規制の実

施によるものと仮定した。

ディーゼル排気粒子の大気環境への負荷は，指

標成分として一般的に用いられている を使用EC
して，次式により概算した。

=(PM2.5中のEC濃度/ディーゼル排気粒子濃度

ﾃﾞｨｰｾﾞﾙ排気粒子中のEC含有率)×100

=(PM2.5中のEC含有率ディーゼル排気粒子負荷率

/ﾃﾞｨｰｾﾞﾙ排気粒子中のEC含有率)×100

ディーゼル排気粒子中の 含有率として発生EC
源データ( ％，関東地方環境対策推進本部 浮55.7 :
遊粒子状物質合同調査報告書 )を採用した。7)

測定期間（年月）

測定期間（年月）

表１ 国設厚木におけるPM2.5測定期間

期間 測定期間 測定回数 期間 測定期間 測定回数

2002 9 9/13 30 5 2003 7 8 7/7 8/12 9年 月 ～ 年 ～ 月 ～

2002 11 11/11 25 4 2003 9 10 9/19 10/3 5年 月 ～ 年 ～ 月 ～

2002 12 12/13 27 4 2003 11 12 11/21 12/15 5年 月 ～ 年 ～ 月 ～

2003 1 2 1/20 2/7 8 2004 12/26 1/16 5年 ～ 月 ～ 年正月前後 ～

2003 3 3/10 28 5 2004 2 3 2/9 3/26 6年 月 ～ 年 ～ 月 ～

2003 4 5 4/21 5/12 6 2004 4 4/19 30 3年 ～ 月 ～ 年 月 ～

図１ 国設厚木における大気中粒子状物質の濃度変動

図２ 国設厚木におけるPM2.5中炭素成分の濃度変動
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道路周辺では の発生源はディーゼル車が特EC
質的であると考えられるが，その他にも燃焼にか

かわる発生源が広く想定されるため，単一発生源

からの排出とした本計算の場合では過大評価とな

る可能性を含むことになる。

に測定期間をディーゼル車運行規制以前の表２

期間① 年 月～ 年 月，期間② 年:2002 9 2003 3 :2003
4 10 :2002 9 2003 10月～ 月及び期間③ 年 月～ 年

:2003 11 2004 4月，規制以降の期間④ 年 月～ 年

月に区分して，各測定期間毎に 濃度(算術PM2.5
及び加重平均)及び 中の ，ディーゼル排PM2.5 EC
気粒子( )の濃度，含有率を求め示した。各測DEP
定期間とも実測定の合計日数は測定期間全体の

％程に相当していた。40
の期間別平均(加重平均)濃度は，規制以PM2.5

3前の期間① ②では，それぞれ ， μ, 38.6 31.7 g/m
3

であり，両期間を通じた期間③では μ35.2 g/m
であった。規制以降の期間④では μ と33.6 g/m3

なり，規制以前の期間①及び期間③と比べると

濃度の低減率は，それぞれ ％， ％とPM2.5 13 4.5
計算された。

PM2.5 EC , ,中の 濃度は規制以前の期間① ②では

それぞれ ± (変動係数 ) ± μ13.3 3.2 0.24 ,12.9 3.3
(変動係数 )とよく一致していたが，規制g/m 0.263

以降の期間④では ± μ (変動係数9.0 1.7 g/m3

)となり変動係数も小さく，規制以前の期間0.19
と比べ 濃度は低下しているものと考えられた。EC
それに伴い， 中の の含有率は期間①，PM2.5 EC
②から期間④にかけ，それぞれ ， ％の減7.7 13.9
少として計算された。

中の を指標成分として前述の式によPM2.5 EC
り概算した 濃度の期間変化を に示した。DEP 図３

濃度は，規制以前の期間① ②で それぞれDEP , ,
， μ ，期間③では μ であっ24.2 23.2 g/m 23.7 g/m3 3

た。規制以降の期間④では μ であり，16.2 g/m3

規制以前のほぼ 年間となる期間③と比べても濃1

度の低下が明らかであった。これらの結果から規

制以降の期間④における 濃度の低減率は規DEP
制以前の期間③と比較すると ％と推定され31.6
た。 中への による負荷を見積もると規PM2.5 DEP
制以前の期間③では ％であったのに対して，67
規制以降の期間④では ％と低くなった。48

図３ 規制前後期間におけるＤＥＰ濃度の低減

３．１．３ 炭素成分組成の期間変化

微小粒子( )中の炭素成分組成は，ディーPM2.5
ゼル排気粒子によって受ける影響を反映している

と考えられ，一般環境と道路沿道における違いや

道路周辺における距離減衰による違いが報告され

ている 。ディーゼル排気粒子の負荷については，7 8) )

を指標として評価する方法がとられている 。EC 9)

各測定期間中の全データから， 中の全炭PM2.5
素( )濃度と の関係を求め に示した。炭TC EC 図４

素成分間の関係は，よく対応しているものの期間

別に違いがみられている。全炭素に占める のEC
含有率は回帰直線の傾きによって示されるが，規

制以前の期間① ②では の含有率はそれぞれ, EC
％であったのに対して，規制以降の期間④75,79

では ％と低下しており，また測定された濃度71

表２ ディーゼル車運行規制前後期間別PM2.5，EC，DEP濃度及び低減率

算術平均 加重平均

PM2.5 PM2.5 EC DEP期間 測定 測定

測定期間 回数 日数 (μ ) (μ ) (μ )( ) (μ )( )No. g/m g/m g/m % g/m %3 3 3 3

① 年 月～ 年 月 ± ( ) ( )'02 9 '03 3 26 81 39.4 9.3 38.6 13.3 34.5% 24.2 62.7%

② 年 ～ 月 ± ( ) ( )'03 4 10 20 79 32.3 9.7 31.7 12.9 40.7% 23.2 73.2%

③ 年 月～ 年 月 ± ( ) ( )'02 9 '03 10 46 160 36.3 9.6 35.2 13.1 37.2% 23.7 67.3%

④ 年 月～ 年 月 ± ( ) ( )'03 11 '04 4 19 69 33.5 7.2 33.6 9.0 26.8% 16.2 48.2%

低減率 (①－④) ①× ％ ％ ％/ 100 13.0 32.3 33.0

(③－④) ③× ％ ％ ％〃 / 100 4.5 31.3 31.6
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値もほぼ半減していた。こうした炭素成分の組成

（質的）変化に関しては，ディーゼル車運行規制

における排ガス対策( ，酸化触媒の装着等)のDPF
手段の違いに起因することも考えられる。炭素成

分の低減効果は 装着では元素状炭素で高く，DPF
有機炭素で低い，酸化触媒では逆に有機炭素で高

く，元素状炭素で低い結果が得られている 。さ10)

らには最新の低減対策である高圧噴射による微細

化した「ナノ粒子」の排出などの影響によること

も考えられる。現状では，継続して規制効果の状

況を把握していくためには微小粒子中の元素状炭

素を指標として評価する手法が適当と考えられる

ため，発生源負荷推定のためのいわゆる発生源デ

ータ，ディーゼル排気粒子の炭素成分の組成につ

いても併せて検討していく必要がある。

３ ２ 平塚における微小粒子定点測定.
３ ２ １ 微小粒子濃度の経年変化. .
一般環境における微小粒子の濃度変動について

は，平塚で行った定点観測の結果を基にして検討

した。 に，規制開始時期を含む最近 年間図５ 4
( ～ 年度)の粗大粒子及び微小粒子の濃2000 2003
度変動を示し， には，年度別の期間平均(加表３

重平均)濃度を示した。

多くが土壌や海塩粒子といった自然起源に由来

すると考えられる粗大粒子はほぼ毎年春先に濃度

が上昇し，特に 年度では著しく高い濃度が2002
観測されているが，黄砂の影響によるものと考え

られた(気象庁ホームページによる)。こうした濃

度上昇もみられたが，この 年間では年間 ～4 12
μ の低い濃度範囲で経年的には僅かに減少17 g/m3

傾向となる推移であった。

年月

年月

図４ PM2.5中のTCとECの関係

図５ 最近４年間における粗大粒子及び微小粒子の濃度変動
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一方，ディーゼル排気粒子や二次生成粒子など

の人為起源由来と関連深い微小粒子は，粗大粒子

とは独立した濃度変動を示していた。この 年間4
の観測濃度のピークは μ 程度であり，こ60 g/m3

れ以前には μ 程の高い濃度が特に冬期に80 g/m3

多く観測されていた のと比較するとピーク濃度
3)

の低下が明らかであり，濃度変動は以前のような

夏期で低め，冬期で高めとなる明瞭なパターンと

はなっていない。 ， 年度では夏期，冬期2000 2001
及び年間の濃度ともほぼ同程度であった。 ，2002

年度では 年度に比べ夏期の濃度が低下2003 2001
し，また， 年度の冬期濃度は年間平均濃度2003
程に低下していた。微小粒子濃度は ～2000

年度の 年間で年間 ～ μ の濃2003 4 20.2 25.5 g/m3

度範囲であり， μ の濃度低下がみられ，5.3 g/m3

経年的には減少傾向で推移し，前年度からの低減

率は 年度 ％， 年度 ％， 年度2001 2.4 2002 9.0 2003
％であつた。10
に， ～ 年度の微小粒子について月図６ 2000 2003

平均値による濃度変動を示した。図中には移動平

5 4均( ヵ月)及びその回帰直線を求め示した。この

年間の微小粒子濃度の経年変化は毎年 μ 程1.5 g/m3

の低下として示された。

～ 年度において微小粒子の年平均濃1994 2001
度と県内の一般環境大気測定局全局における

年平均値とを比較した結果 では，両者の経SPM 3)

年変化はよく対応していた。また，県内一般局の

年度別環境基準(長期的評価)達成率とも相互に対

応がよく，環境基準の達成率 ％に対応する年100
平均値(目標値)として が μ ，微小粒SPM 29 g/m3

子が μ と求められた。21 g/m3

規制以前の 年度では，微小粒子の年平均2002
濃度が μ ， の年平均値が μ で22.8 g/m SPM 31 g/m3 3

あり，さらに 月より規制が開始された 年10 2003
度では，それぞれ μ ， μ と低下し20.2 g/m 29 g/m3 3

た。環境基準達成状況を判断するための目安とし

た目標値に到達してきたが，県内の達成率は

年度では ％， 年度でも ％とな2002 56.7 2003 73.8
り，必ずしも予期された達成率の改善を伴ってい

ない。環境基準達成率については，近年，「環境

基準(日平均値 )を 日以上連続した場0.10mg/m 23

合」の適用により非達成となる状況の増えている

ことがあげられ，日平均値の年間 ％除外値ある2
いは年平均値による改善の予測を難しくしている。

３.２.２ 微小粒子濃度の低減状況の推定

ディーゼル車の運行規制開始による一般環境にお

ける微小粒子濃度の低減効果について，次の の表４

ように 通りに規制前後の期間を区分して推定した。2
期間区分( )では規制以前の 年度と 月以1 2002 10

降の ヵ月間の規制期間を含む 年度の年平均6 2003
3値の比較であり，微小粒子の濃度差は μ2.4 g/m

(低減率 ％)であった。期間区分( )では，規10.6 2
制前後の 年間について ヵ月間ごとに期間を対2 6
応させて比較したところ，規制以前の 年 月2002 5
～ 月と 年 月～ 月の期間では微小粒子10 2003 5 10
の濃度差はみられていない。一方，規制以前の

年 月～ 年 月の期間と比べ規制以降2002 11 2003 4
の 年 月～ 年 月の期間では μ2003 11 2004 4 5.2
(低減率 ％)の濃度減少となった。g/m 19.23

大気中の微小粒子は，ディーゼル排気粒子と二

次生成粒子が主体となっており，平塚における発

生源の負荷は共同調査 の中で推定され， 年7) 2001
度夏期(ディ－ゼル排気粒子 ％，二次生成粒子33
％)，冬期( ％， ％)， 年度夏期(ディ51 40 36 2002

－ゼル排気粒子 ％，二次生成粒子 ％)，冬30 49
期( ％， ％)であった。この結果から平塚の44 34

年月

表３ 微小粒子及び粗大粒子濃度の推移(期間平均濃度μg/m )3

2000 2001 2002 2003年度

25.5 24.9 22.6 20.2微小粒子(年間)

(夏期) ( ～ 月)21.4 21.5 16.3 16.8 7 8

(冬期) ( ～ 月)30.8 29.3 26.1 20.6 11 12

16.9 15.7 13.9 12.0粗大粒子(年間)

図６ 微小粒子濃度の月別変動
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測定期間中における微小粒子中に占めるディーゼ

ル排気粒子と二次生成粒子の割合は平均値である

％程度と考えられる。79
そこで， の規制前後に生じた微小粒子の濃表４

度差の ％が今回の規制実施に伴うディーゼル79
排気粒子濃度の低減(二次生成粒子濃度は変わら

ず)によると仮定した。規制実施によるディーゼ

ル排気粒子濃度の低減率は前述の国設厚木におけ

る結果( ％)から，期間区分( )では 年度32 1 2003
の半年が規制実施期間と考えられるので ％と16

2 11 4し，期間区分( )の規制前後に対応する 月～

月の期間では ％として微小粒子濃度の低減状32
況を推定した。

例えば，期間区分( )では，規制前後で低減し1
た微小粒子濃度の ％(( － )× ＝79 22.6 20.2 0.79
μ )は，ディーゼル排気粒子濃度が ％低1.9 g/m 163

減したことによると考え，規制以前のディーゼル

排気粒子濃度を( ／ ＝ μ )と算出1.9 0.16 11.9 g/m3

した。二次生成粒子濃度は( × － ＝22.6 0.79 11.9
μ )及びその他の濃度は( ×(１－ )6.0 g/m 22.6 0.793

＝ μ )と算出した。一方，規制以降のディ4.7 g/m3

ーゼル排気粒子濃度は( － ＝ μ )，11.9 1.9 10.0 g/m3

二次生成粒子濃度は規制前後で変わらないと仮定

し μ ，その他の濃度は( ×(１－ )6.0 g/m 20.2 0.793

＝ μ )と算出した。このようにして算出し4.2 g/m3

た推定結果を に示した。なお，その他は廃棄表５

物焼却や重油燃焼等の発生源からの負荷としてい

る。

規制区分( )の場合では、規制以前となる２年間，2
， 年の 月～ 月の期間で濃度が低く濃2002 2003 5 10

2002 2003度差のなかったことから，規制前後の ，

年 月～ 月の期間における濃度差が低減効果を11 4

表しているものと思われた。ディーゼル排気粒子

濃度は規制以前の 年 月～ 年 月の期2002 11 2003 4
間から規制以降の 年 月～ 年 月の期2003 11 2002 4
間にかけて， μ から μ への低減が12.8 g/m 8.7 g/m3 3

推定された。また，微小粒子への負荷は ％から47
％と低下しており，二次生成粒子と拮抗してい39

る。なお，規制以降の 年 月～ 年 月2003 11 2004 4
の期間のディーゼル排気粒子濃度は国設厚木では

に示したように μ であり，平塚のほ表２ 16.2 g/m3

ぼ倍の濃度に相当していた。

４ まとめ

首都圏一斉により開始されたディーゼル車の運

行規制( 年 月)から半年を過ぎた時期に，2003 10
県内の道路沿道及び一般環境における規制前後期

間の微小粒子（ )濃度の変化から規制の実PM2.5
施に伴う低減効果について検討した。その結果，

以下のことが明らかになった。

１）道路沿道の国設厚木における 年 月～2002 9
年 月の規制前後期間の 濃度は ±2004 4 PM2.5 35.5

9.0 g/m PM2.5 3.9μ であった。 中の有機炭素濃度は
3

3 3± μ ，元素状炭素濃度は ± μ1.2 g/m 12.0 3.4 g/m
であり，元素状炭素炭素の期間変動は有機炭素濃

度と比べ， 倍程高い濃度で推移していた。3
２）国設厚木における 濃度は規制以前のPM2.5
年 月～ 年 月で μ ，規制以2002 9 2003 10 35.2 g/m3

降の 年 月～ 年 月で μ であ2003 11 2004 4 33.6 g/m3

った。 中の元素状炭素濃度は，規制以前のPM2.5
年 月～ 年 月では μ であっ2002 9 2003 10 13.1 g/m3

たが，規制以降の 年 月～ 年 月で2003 11 2004 4
は μ であり，規制以降の期間で低下して9.0 g/m3

いると考えられた。

表４ 微小粒子の測定期間別平均濃度

期間区分 測定期間 微小粒子(μ ) 測定期間 微小粒子(μ )g/m g/m3 3

1 02 4 03 3 22.6 03 4 04 3 20.2( ) ［規制以前］ 年 月～ 年 月 [規制以降］ 年 月～ 年 月

2 02 5 10 19.1 02 11 03 4 27.1( ) ［規制以前］ 年 月～ 月 ［規制以前］ 年 月～ 年 月

03 5 10 19.2 03 11 04 4 21.9［規制以前］ 年 月～ 月 ［規制以降］ 年 月～ 年 月

表５ 規制前後期間における微小粒子組成の内訳

期間区分 測定期間 ディーゼル排気粒子 二次生成粒子 その他
(μ ) (μ ) (μ )g/m g/m g/m3 3 3

1 02 4 03 3 11.9 6.0 4.7( ) ［規制以前］ 年 月～ 年 月

03 4 04 3 10.0 6.0 4.2［規制以降］ 年 月～ 年 月

2 02 11 03 4 12.8 8.6 5.7( ) ［規制以前］ 年 月～ 年 月

03 11 04 4 8.7 8.6 4.6［規制以降］ 年 月～ 年 月
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３）国設厚木における 中の元素状炭素をPM2.5
指標成分として概算したディーゼル排気粒子濃度

は，規制以前のほぼ 年間となる 年 月～1 2002 9
年 月では μ であったが，規制以2003 10 23.7 g/m3

2003 11 2004 4 16.2 g降となる 年 月～ 年 月では μ

と明らかな濃度低下が認められ，規制の実施に/m3

伴うディーゼル排気粒子の低減率が ％と推定31.6
された。

４）一般環境の平塚における微小粒子濃度は規

制開始時期を含む最近の 年間( ～ 年4 2000 2003
度)では，年間 ～ μ の濃度範囲であ20.2 25.5 g/m3

り， μ の低下がみられ，経年的には減少5.3 g/m3

傾向で推移しており，前年度からの低減率は

2001 2.4 2002 9.0 2003 10年度 ％， 年度 ％， 年度

％であった。

５）平塚における 年間の微小粒子濃度を ヵ2 6
月ごとに期間を対応させて比較すると，規制以前

の ， 年の ～ 月では濃度差はみられ2002 2003 5 10
2002 11 2003ていない。一方，規制以前の 年 月～

4 2003 11 2004年 月と比べ，規制以降の 年 月～

年 月では μ (低減率 ％)の濃度減少4 5.2 g/m 19.23

となった。

６）現状ではディーゼル排気粒子の負荷につい

ては，元素状炭素を指標とした評価が適当と考え

られ，継続して規制効果を明らかにしていくため

には，微小粒子( )中の炭素成分組成の把握PM2.5
と共に，最近のディーゼル車の排ガス対策等によ

り成分組成の変化の考えられる，いわゆる発生源

データについてもあわせて検討していく必要があ

る。

７）ディーゼル車の運行規制から半年を過ぎた

時期における低減状況の検討から，道路沿道にお

31.6ける観測では，ディーゼル排気粒子の低減は

％と推定され，一方，一般環境では微小粒子濃度

の低減が ％と推定されるなど， の低減，19.2 SPM
環境基準への適合に向け，今後の低減対策の着実

な展開が望まれる。
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