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Abstract 

Atmospheric fine particulate samples (PM2.5) collected at Osaka city in 2013 were applied to a PMF 

model analysis for the source apportionment. According to the stability and Q value changes, 6 factors were 

selected and analyzed at general monitoring site and vehicle emission monitoring site. There are no differences 

of the contribution of Factor I (secondary sulfate), II (secondary nitrate) and IV (mainly biomass) between the 

two sites and the sum of contribution of these three factors was 50-57% of PM2.5. Although, Factor III is 

thought to be derived from heavy oil combustion, factor contribution at roadside area is higher than that of the 

residential area. Not only from the effect of long-range transportation, some of the local generation sources 

might affect the atmospheric particulate concentration. 
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I 目的 

大気中微小粒子状物質（PM2.5）の測定が全国で行

われるようになり、 都市部を中心に現行の環境基準（年

平均値 15 μg/m
3、日平均値 35 μg/m

3）を超過している

ことが明らかになってきた。特に、西日本地域で PM2.5

濃度が高く、偏西風上流からの越境汚染の影響が大き

い［1］。国や各自治体では PM2.5 の削減対策と住民へ

の的確な情報提供のために、PM2.5 の成分分析結果

等から発生源の解析等を行うことが当面の課題である。 

PM2.5 の発生源解析には様々な手法シミュレーショ

ンモデルや、レセプターモデルが使用されている。今後

充実する化学物質の環境測定データを生かし、未知発

生源を推定するには、レセプターモデルによる解析が

有効と考えられることから、昨年度は、Chemical Mass 

Balance （CMB, 化学質量収支）法を改良した CMBK

モデルの PM2.5 発生源解析への適用を試みた［2］。

CMBK モデルでは、レボグルコサンを含む発生源を未

知発生源として取り扱い、その推定結果はバイオマス

燃焼の寄与割合に類似していることを示した［2］。 

本稿では、市内二地点で実施された 2013 年度

PM2.5 成分分析結果を対象に、同じくレセプターモデ

ルの一つである Positive Matrix Factorization （PMF, 正

値行列因子分解）法を用いた発生源解析を行ったので

報告する。 

PMF 法は、多成分の変動要素からいくつかのパター

ン（因子）を抽出する統計モデルであり、抽出された因

子の成分組成に着目することでその因子の由来を推定

するものである［3］。PMF法では CMB法と異なり、あら

かじめ発生源に関する化学成分データを必要としない

ことが特徴である。本報告では、市内の PM2.5 成分分

析結果を PMF 法に適用するにあたり、“不確かさ”の設

定値のひとつである Extra Modeling Uncertainty （以下、

EMU と略す）［4］に着目し、Q 値（因子分析における誤

差の平方和）や寄与濃度にどのような影響を及ぼすか

を検討した。また、解析結果から、一般環境と道路沿道

の測定局間での違いを考察した。 

 

II 方法 

1） 解析対象データ 

PM2.5 の成分濃度データは、2013 年度に大阪市内

の一般環境大気測定局（城東区聖賢小学校局）と自動

車排出ガス測定局（西淀川区出来島小学校局）で測定

した 23 成分 （元素状炭素（EC）、有機態炭素（OC）、

NH 4
+、K

+、Ca
2 +、Mg

2 +、Cl
-、NO 3

-、SO4
2 -、Na

+、

Al、Si、V、Mn、Fe、Ni、Zn、Pb、Sb、As、Cu、

Se、レボグルコサン） の濃度を使用した。試料採取期
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間は、春季; 平成 25 年 5 月 8 日~平成 25 年 5 月 22

日、夏季; 平成 25年 7月 24日~平成 25年 8月 7日、

秋季; 平成 25年 10月 23日~平成 25年 11月 6日、

冬季; 平成 26年 1月 22日~平成 26年 2月 5日であり、

採取日の午前 10 時から翌日の午前 9 時まで 16.7 

L/min の流量で大気を採取した。イオン成分と無機成

分、炭素成分およびレボグルコサンの測定方法は、既

報に示した［2］。１地点あたり 56 日分の観測データを

解析対象とした。 

 

2） PMF解析ソフト 

米国環境保護庁（US-EPA）が Web 上で公開してい

る EPA PMF5.0 ［5］を用いた。PMF 法では、解析対象

となる成分濃度時系列データのマトリックスを x とし、こ

れを因子負荷 f と因子得点 g に分け、それぞれに非負

（最小二乗法での「拘束」条件）制約のもとで因子分析

が行われる［6］。EPA PMF5.0 User Guide によると、こ

れらの関係は式（1）で示される。 

 

 

 

 

ここで、x は測定された成分濃度（µg/m
3）であり、i は

日時、j は成分、p は任意に決定する因子数、e は残差

を表している。解析者はモデルに p を与えることで、式

（2）に定義される objective function（目的関数）である

Q 値を最小にする解（gikおよび fkjマトリックス）を繰り返

し計算によって求めることができる［7］ 

 

 

 

 

 

観測データマトリックス（xij）の作成では、得られた 

PM2.5 成分分析データセットのうち、成分濃度が検出下

限値未満の場合は検出下限値の 1/2 で置き換えた［8］。

また、検出下限値未満の割合が全データ数の 2~20%

であった 10 成分（Cl
-、Al、Si、V、Ni、Zn、Sb、As、Cu、

Se）については、PMF5.0 User Guideに従い、モデルの

頑健性を保持するため S/N比を 3倍に設定した［5］。 

不確かさデータマトリックス（uij）の作成にあたっては、

測定成分の手法検出下限値（MDL）、誤差フラクション

（error fraction）および成分濃度（concentration）を用い

て、式（3）および（4）によって不確かさ（Unc, uij に相当

する）を算出した。誤差フラクションは便宜上、各成分分

析における相対標準偏差を用い［7］、測定値 xij≦MDL

の場合は式（3）の値を、xij＞MDL の場合は式（4）の値

をそれぞれ用いた。 

 

 

 

 

 

 

 

繰り返し計算回数は 20 回とし、因子数 p は 3~10 ま

で変化させた。また、上述の不確かさデータマトリックス

とは別に、計算ソフト上に組み込まれている EMU を変

化させて、Q 値や計算結果の安定性を基に最適因子

数を検討した。 

 

III 結果と考察 

1） 成分分析結果の妥当性 

PMF 法を適用するにあたり、環境省［9］が示すイオ

ンバランス法およびマスクロージャーモデルにより、成

分分析結果の妥当性を評価した。図 1 にイオンバラン

スによる陽イオンおよび陰イオン等量濃度の合計の比

較を示す。ほとんどの測定点が陽イオンに対する陰イ

オンの許容比率 0.8~１.2 の範囲にあったが、出来島小
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式（3） 

図 1 イオンバランスによる陽イオンおよび 

陰イオン等量濃度合計の比較 

矢印は、許容比率範囲外の値のため、解析から 

除外した 

図 2 マスクロージャーモデルによる PM2.5 

推定値と秤量値の比較 

矢印は、許容比率範囲外の値のため、解析から 

除外した 
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学校局における 2013 年 11 月 5 日における比率は

0.74 とやや低かった（図中に矢印で示した）。一方、図

2 は PM2.5 秤量濃度と式（5）を用いたマスクロージャー

モデルによる推定濃度（Cm）［9］との比較を示している。 

 

Cm = 1.375［SO4
2-］ + 1.29［NO3

-］ + 2.5［Na
+］ + 

1.4［OC］ + ［EC］ + 1.89［Al］ + 1.40［Ca］ + 1.38

［Fe］ + 2.14［Si］ + 1.67［Ti］ 

 

矢印で示した二点（出来島小学校局の 2013 年 11

月 5日［比率 1.3］および 2014年 1月 30日［比率 1.3］）

は許容比 0.8~1.2の範囲外にあった。これらの結果から、

出来島小学校局における上記二点を除外して以降の

解析を行った。 

 

2） 因子数の決定 

PMF法では、式（2）により Q値が得られるが、 これに

はモデルに投入した全ての観測データから計算される

値である Q（True）と、不確実性スケール化残差（i, j に

おける残差 ei,jを不確実性スケール Ui,jで除した統計量）

が 4 以上の場合を除いた Q（Robust）がある。また、理

論的に別途求められる Q（Theory）は、n を試料数、m

を成分数とした場合、式（6）で定義される。 

 

 

 

最適因子数の決定にあたっては、Q（True）≒Q

（Robust）≒Q（Theory）となる「統計学的に最適な p」が

望ましいが、p を多少変動させても、各因子のイオンバ

ランス等も含め、実環境を充分に説明できる「物理的に

最適な p」を求めることも重要である［7］。本報告では、

まず、先に述べた EMU を 0%, 0.1%, 0.5%, 1%, 5%, 

10%, 15%, 20%, 30%と変化させることで、Q 値の平均

値や変動がどの程度影響を受けるのかを検討した。図

3 は、Q（Robust）の変動率（CV%）を表している。EMU

が 0%および 0.1%の場合、因子数 4では変動率が高く、

計算結果が不安定であることを示しているが、因子数

5~9では、全ての EMU設定値で CV値が 3%未満とな

っていた。 

次に、因子数に対する Q（Robust）の平均値の変化

を図 4に示す。因子数 pを増やすと Q（Robust）は減少

していくが、EMU が大きくなると Q（Robust）も明確に減

少した。今回の計算例では、EMUが 5%以上になると、

Q（Robust）は 20,000未満の値で推移していた。 

図 5は図 4の縦軸を拡大したものであり、Q（Theory）

と Q（True）も併記した。Q（Robust）と Q（True）との乖離

は、EMU が大きくなるほど小さくなる傾向がみられた。

因子数が 6の場合を例にとると、Q（Robust）に対する Q

（True）の比は、EMUが 15%以上では 1.0 となっていた。

Q（Theory）は、因子数 3~10 の範囲では 2,１00 から

1,200 の間で推移しており、因子数の増加とともに減少

した。 

また、PM2.5 秤量濃度に占める、計算によって得られ

る各因子の因子得点総量（µg/m
3）の割合（すなわち

PMF 法により推計される各発生源寄与率の合計）が高

いほうが望ましいともされている［6］。図 6 は因子数と推

計による寄与率の合計を表したものであるが、p=3 では

寄与率が相対的に低いものの、p が 5 以上かつ

式（5） 

式（6）                     

図 3 PM2.5成分分析結果から得られた 

Q(Robust)値の変動率(%) 

図 4 因子の数と Q(Robust)値の変化 
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および Q(Theory)値の変化 
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EMU0.5%以上になると寄与率が 0.85 以上で安定して

いた。 

以上から本データ解析において、因子数 5~9、EMU 

15~30%の場合に妥当な結果を与えると考えられるが、

さらに各因子におけるイオンバランスと因子寄与濃度の 

安定性および計算ソフトに付随する Bootstrap runの再

現性を考慮し、最適因子数を 6（EMU 15%, Factor 

I~VI）とした場合の解析結果例を用いて考察を行った。 

 

3） 発生源由来因子 

東京都の報告例［3］を参考に全データの解析結果

から、Factor Iから VI までの各成分の推定寄与濃度を

図 7（a）に、各成分の相対比を図 7（b）にそれぞれ示し

た。また、図 8 には、季節ごとの因子寄与濃度推移を

積み重ね表示した。なお、図 8 の計算に当たっては、

PM2.5秤量濃度と成分測定を実施した項目の濃度合計

値との差を「その他」として取り扱った［10］。また、年間

の各因子の寄与濃度と寄与率については、表 1 にまと

めており、これらの結果をもとに、 発生源由来因子を考
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察した 。 

Factor I は、SO4
2−と NH4

+の相対比が顕著に高く、春

季から夏季にかけて寄与濃度が増加していることから、

二次生成硫酸エアロゾルに由来すると考えられる。この

困子には、As, Al, Si, Pb, Seなどの相対比も高いことか

ら、グローバル土壌など長距離輸送される粒子も含ま

れている可能性がある。 

Factor IIは、NO3
-や Cl

-の相対比が高く、冬季に顕著

であったことから、二次生成硝酸エアロゾルに由来する

と思われる。ただし NH4
+の相対比はそれほど顕著では

ないため、必ずしも NH4NO3や NH4Cl といった単純な

化学形態ではないことも窺われた。 

Factor III は、V, Ni の相対比が高く、春季と夏季に

寄与が高かった。図 8 では春季・夏季および冬季にこ

の因子の寄与がみられるが、いずれも出来島小学校局

の方が高い寄与を与える傾向がみられた。測定局周辺

の排出源を検証する必要があるが、近隣の船舶を含む

重油燃焼等による影響因子と考えられる他、金属加工

等を含む群小発生源の存在も想定される。 

Factor IV は、レボグルコサンの比率が顕著に高いこ

とに加え、Cｌ-や K
+の、OC の相対比も比較的高いもの

であった。また、野焼きの行われる秋季以降に寄与割

合が高かった［3］。ただし、既報［2］によると冬季のバイ

オマス平均寄与は 11.4%であったが、今回の解析結果

では年平均で 14~17%とこれを上回っていたことから、

PMF 解析結果は野焼きを含むバイオマスとその他何ら

かの燃焼由来の合成因子と考えられる。 

Factor Vは、Na
+
, Mg

2+の相対比が高く、次いで Ca
2+

の比率が高い他は、目立った成分はなく、年間を通じ

て Factor V の寄与割合は低い。特定の発生源との関

連付けは困難であるが、海塩粒子や巻き上げ土壌も含

む、地域的な自然発生由来粒子と考えられる。 

Factor VIは、Fe, Zn, Mn, Cu, Sb, ECの相対比が高

かった。夏季には測定局間で因子寄与に若干の差異

が認められるが、年間を通じてその差は大きくない。測

定局周辺の発生源も想定されるが、長距離輸送も含む

工業系由来の粒子、自動車排ガス、道路堆積粉じんお

よび焼却が関連していると思われる。 

表 1 による聖賢小学校局と出来島小学校局におけ

る年間の因子寄与率は、Factor I の寄与がそれぞれ

31%、27%と他の因子に対して高かったが、全体的には

ほぼ類似の傾向がみられた。Factor VIの寄与率は、自

動車排ガス由来の影響も想定されたが、前者で 7.0%、

後者で 7.9%と差は小さい。近年の傾向として、自動車

排出ガス測定局と一般環境大気測定局における PM2.5

を含むエアロゾルの濃度差が小さくなってきていること

を裏付けるものと思われる。 

なお、既報［2］における CMBK 法と今回の PMF 法と

の比較も検討したところ、夏季に主要な硫酸塩エアロゾ

ルと冬季に主要な硝酸塩エアロゾルの挙動はいずれの

解析結果にも特徴的であったが、PM2.5秤量濃度と各成

分分析濃度の合計との差（本稿では「その他」に相当す

る濃度）をどのように扱うかによって推定される発生源寄

与率は大きく変化しており、今後の課題として残った。 

図 8 PMF法により推定した季節別の 

各因子からの寄与濃度 
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表 1 PMF 法による各因子の PM2.5 推定寄与濃度と寄与率  

因子 指標成分 発生源 

聖賢小学校局 
 

出来島小学校局 

寄与濃度 寄与率 
 

寄与濃度 寄与率 

μg/m3 %   μg/m3 % 

Factor I SO4
2-, NH4

+ 
大気中での 

二次生成 
6.3  31  

 
5.5 27  

Factor II NO3
- 

大気中での 

二次生成 
1.8  9.1  

 
1.8  9.2  

Factor III V, Ni等 
船舶・重油 

燃焼系 
3.0  15  

 
4.2 21  

Factor IV 
レボグルコ 

サン等 

バイオマス 

燃焼等 
3.3  17  

 
2.9 14  

Factor V Na+等 
海塩粒子・土壌 

巻き上げ等 
1.2  6.0  

 
1.1  5.4  

Factor VI Fe, Zn等 
工業系由来・ 

自動車排ガス他 
1.4  7.0  

 
1.6  7.9  

不明 
  

3.1  15    3.1 15  

合計 
  

20.2  100    20.1  100  
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IV 結論 

PMF 法による大阪市内の PM2.5成分分析結果の解

析を行い、6 つの発生源由来因子を抽出した。Factor I

は大気中での二次生成硫酸エアロゾル、Factor II は二

次生成硝酸エアロゾルが主たる発生源と考えられた。

Factor IV はバイオマスを含む燃焼由来と考えられる。

これらの因子は長距離輸送される可能性が高く、寄与

率の合計は 50~57%となっていた。 

昨年度に報告した CMBK 法と同様に、PMF はレボ

グルコサンが PM2.5 の有効な発生源になることを裏付

けることができた。その一方で、自動車排ガスの影響が

抽出されにくくなっていることが、近年の特徴と考えられ

た。また、Factor III の寄与は、季節によっては自動車

排出ガス測定局でやや高かったことから、広域的な要

因以外にもある程度局地的な発生源が存在すると考え

られる。 

本文で述べたように、成分分析だけでは説明できな

い「その他」に相当する部分の寄与率をどのように扱う

かは 実際の PMF モデルを運用する上で興味深い課

題として残った。今後は、データ数の蓄積および発生

源プロファイルや気象データとの詳細な関連付けも行う

とともに、近隣府県市のデータも併せて広域的に解析

していくことが 重要と考える。 
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