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1 はじめに

大気汚染が深刻な問題となっている今日，SOx，NOxなど

と共に，大気粉塵（Airborne Particulate Matter: APM）

の汚染レベルも非常に高くなっている。大気中には様々な

粒子が浮遊している。土ぼこりなど粒径 数 10µmの粗大

粒子は，鼻やのどに付着して咳や痰として体外に排出され

る。また，粒径 0.1µm 以下の粒子も吸気によって気管や

肺内に入るが，ほとんど吸着されず呼気によって排出され

る。しかし，粒径 0.1－ 10µm程度の微小粒子は気管支や

肺の深部に沈着し，慢性的な肺機能障害や心内膜炎症，精

子数の減少などを引き起こすと言われている [1]。APM中

には As，Se，Cd，Sb，Pbなどの有害汚染元素が濃縮さ

れており，ベンゾピレンやニトロピレンなどの発ガン性物

質も含まれているため [2]，これらが生体に及ぼす影響が

懸念されている。

APMは大気中に長時間滞留するため，大気循環によっ

て長距離輸送される。粗大粒子は自然に降下したり，雨に

より除去されることによって，長くても数日で大気中から

浄化されるが [3]，微小粒子は 1～ 2週間も大気中に滞留

する場合がある。そのため気流によって輸送され，近隣の

環境をも悪化させることがある [4]-[5]。このような越境汚

染は国際的な問題である。

本研究では大都市東京でサンプリングしたAPM中に含

まれる微量元素を粒径別に定量し，その発生源を解明する

ことを目的として，1995年から継続して行っている。

2 実験

2.1 サンプリング

APMのサンプリングは，東京都文京区にある中央大学

理工学部 6号館屋上（地上約 45m）において，カスケード

インパクターの原理で APMを粒径別にサンプリングする

ことができるアンダーセンローボリュームエアサンプラー

（Tokyo Dylec Co., Japan）を用いて行った。本研究では，

APM を粒径 < 2µm，2–11µm，> 11µm の 3 種類に分

けて，石英繊維フィルター（PALLFLEX 2500 QAT-UP;

Pallflex Products Co., USA）上にサンプリングした。

2.2 試料前処理

APMサンプルをフィルターと共にテフロン性容器に入

れ，HNO3（70% EL grade; Kanto Chemical Co. Inc.,

Japan），H2O2（30% EL grade; Kanto Chemical Co.

Inc., Japan），HF（50% for semiconductor; Daikinn

Industries Co. Ltd., Japan）を加え，マイクロ波分解

（MICROWAVE LABSTATION MLS-1200 mega;

Milestone s.r.l., Italy）した。続いてホットプレート上で分

解に使用したHFを揮散させ，純水（Milli-Q SP ICP-MS;

Millipore Co., USA）で 50gに希釈した。マイクロ波分解

に用いたプログラムを表 1に，試料前処理の手順を図 1に

それぞれ示す。

表 1 マイクロ波分解プログラム
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図 1 試料前処理の手順
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2.3 測定

ICP-AES （SPECTRO FLAME COMPACT E;

Spectro, Germany）で主要元素（Na，Mg，Al，K，Ca，

Fe）を ICP-MS （HP 4500; Yokogawa Analytical Sys-

tems Inc., Japan）で微量元素（Li，Be，Ti，V，Cr，Mn，

Co，Ni，Cu，Zn，As，Se，Mo，Cd，Sb，Ba，Pb）を

測定した。

3 結果と考察

3.1 APM 総濃度

図 2に各月のAPM濃度の粒径別推移と，それらのトー

タルを示す。流量 28.3l/min でおよそ 25日間，1 回のサ

ンプリングで約 1000m3 の大気をサンプリングするため，

ひと月ごとのデータとなる。サンプリングは 1995年 5月

から現在まで継続して行っている。本報告書では 2000年

12月までのデータを紹介する。
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図 2 APM 濃度

東京の大気中では < 2µmの APM濃度が最も高く，次

いで 2–11µm，> 11µmの順である。また，APMは夏（6

～ 8月）に比べ，冬から春（12～ 3 月）にかけて高濃度

になっていることが分かった。この原因として，夏季は降

水量が多く APMは大気中から除去されやすいことと，冬

表 2 APM 中に含まれる元素濃度（µg/g）と Enrichment

Factor（1995.5-2000.12）
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季は放射冷却による逆転層の形成で大気が閉鎖的な状況に

おかれることなどが考えられる。

3.2 APM 中に含まれる元素濃度と Enrichment Factor

APM 中に含まれる元素濃度を ICP-AES，ICP-MS に

より各月ごとに測定した。表 2 に 1995年 5 月から 2000

年 12月までの分析値の平均値を粒径別に示した。

23元素のうち，主成分元素としてAl，Mg，Ca，Ti，Fe

を選び，微量汚染元素として As，Se，Cd，Sb，Pbを選

んで図 3にプロットした。

Enrichment Factor（EF）は，以下の式で示すように，

元素が地殻に対してどれだけ濃縮されているかを示す指標

で，値が 1に近い元素は自然起源，1よりも大きい場合は

人為起源であるといえる。

EF =
M（APM）/Al（APM）
M（地殻）/Al（地殻）

M（APM）: APM 中のM の濃度

M（地殻）: 地殻中のM の濃度
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図 3 APM 中に含まれる元素濃度（µg/g）

表 2 には各元素の濃度と共に Enrichment Factorも示

してある。Na，Mg，Al，Ｋ，Ca，Fe，Li，Be，Ti，Ba

は粒径 2–11µmと > 11µmの粒子中で高濃度になってお

り，< 2µmの粒子中では逆に低濃度になっている。また

これらの元素の Enrichment Factor は，いずれの粒径に

おいてもほぼ 1桁の値であり，その発生源は自然起源であ
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表 3 化学繊維，ブレーキ，ディーゼル排気微粒子 (DEP) 中に含まれる元素濃度

�

N.D. : Not Detected

Cloth ( PC ) Fleece ( PET ) Cur tain Disc Pad
mg/g

Na 64.8 56.9 180 9.48 1030 1250

Mg 0.0453 1.61 3.72 360 8020 428

Al 0.577 N.D. 0.908 1690 2710 N.D.

K 20.8 8.87 110 7.01 14900 N.D.

Ca 14.5 18.4 215 19.8 11900 8770

Fe 3.31 1.80 16.3 Major Major N.D.

Li N.D. N.D. N.D. N.D. 3.17 N.D.

Be N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D.

Ti 829 1670 10900 113 67600 18.8

Co 6.34 7.63 31.5 34.9 3.91 N.D.

Ba 0.0884 0.137 1.04 14.5 1200 149

V N.D. N.D. N.D. 96.8 118 N.D.

Cr N.D. N.D. N.D. 784 42.9 36.0

Mn 0.112 0.245 21.4 7200 246 N.D.

Ni 0.0798 N.D. 0.608 244 44.5 31.6

Cu 54.4 N.D. 1.84 412 42000 122

Zn 16.3 0.910 1.28 4.93 1250 1340

As N.D. N.D. N.D. 25.4 N.D. N.D.

Se N.D. N.D. 23.1 N.D. N.D. N.D.

Mo N.D. N.D. N.D. 64.7 2.16 981

Cd N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D.

Sb 102 173 229 157 13900 N.D.

Pb 0.140 0.145 1.85 1.14 22.8 17.7

Brake
DEP

Chemical Fiber

Element
mg/g mg/g mg/g mg/gmg/g

N.D. : Not Detected

Cloth ( PC ) Fleece ( PET ) Cur tain Disc Pad
mg/g

Na 64.8 56.9 180 9.48 1030 1250

Mg 0.0453 1.61 3.72 360 8020 428

Al 0.577 N.D. 0.908 1690 2710 N.D.

K 20.8 8.87 110 7.01 14900 N.D.

Ca 14.5 18.4 215 19.8 11900 8770

Fe 3.31 1.80 16.3 Major Major N.D.

Li N.D. N.D. N.D. N.D. 3.17 N.D.

Be N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D.

Ti 829 1670 10900 113 67600 18.8

Co 6.34 7.63 31.5 34.9 3.91 N.D.

Ba 0.0884 0.137 1.04 14.5 1200 149

V N.D. N.D. N.D. 96.8 118 N.D.

Cr N.D. N.D. N.D. 784 42.9 36.0

Mn 0.112 0.245 21.4 7200 246 N.D.

Ni 0.0798 N.D. 0.608 244 44.5 31.6

Cu 54.4 N.D. 1.84 412 42000 122

Zn 16.3 0.910 1.28 4.93 1250 1340

As N.D. N.D. N.D. 25.4 N.D. N.D.

Se N.D. N.D. 23.1 N.D. N.D. N.D.

Mo N.D. N.D. N.D. 64.7 2.16 981

Cd N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D.

Sb 102 173 229 157 13900 N.D.

Pb 0.140 0.145 1.85 1.14 22.8 17.7

Brake
DEP

Chemical Fiber

Element
mg/g mg/g mg/g mg/gmg/g

ると考えられる。しかし，それ以外の元素は粒径 2–11µm，

> 11µmに対し，< 2µmの粒子中で高濃度になっている。

Enrichment Factor も粒径が小さくなるほど大きくなり，

< 2µmの粒子中には Zn，As，Se，Mo，Cd，Sb，Pbな

どの人体にとって有害な元素が非常に濃縮されていること

が分かった。特に Sbの Enrichment Factorは 26800と非

常に大きく，大気中のアンチモンの汚染レベルが高くなっ

ていることが判明した。これについては 3.3で詳しく考察

する。

3.3 アンチモンの発生源

表 2より Sbの濃度は > 11µm:51.3µg/g，2-11µm:175

µg/g，< 2µm:230µg/g といずれの粒径の粒子中におい

ても高濃度であり，Enrichment Factor もそれぞれ 646，

3380，26800と非常に大きい値をとっている。< 2µmの

粒子中では，同族元素である Asの濃度（66.8µg/g）の約

4倍も高濃度であることが分かった。Asは廃油や石炭の燃

焼により発生する飛灰中に多く含まれていることが知られ

ている [6]。これに対し，APM中における Sbの汚染レベ

ルがこれほどまで高いことは，これまで知られていなかっ

た。近年になって，環境中の Sbの汚染が進行しているこ

とが分かってきた [7]。ものを燃えにくくする難燃助剤と

して三酸化アンチモンの使用量が増えており，年間 20000t

が生産または輸入されている [8]。この化合物はプラスチッ

ク製品やそのリサイクル繊維，自動車のブレーキパッドな

どに難燃性，耐熱性を高めるために使用されている。三酸

化アンチモンは発ガン性を示す可能性が危惧されている物

質である [9]。

近年，東京でもゴミの分別収集が徹底されつつあるが，

依然としてプラスチック類も焼却処理されているケースも

多い。そこで，ポリカーボネート（PC）のリサイクル繊維:

Cloth，ペットボトル（PET）のリサイクル繊維: Fleece，

燃えにくい繊維でできた防炎カーテン: Curtain中に含ま

れる元素を定量した。また，APMのサンプリングは交通量

が多い国道 254号線に面した校舎の屋上で行っているため，

自動車起源の粒子が多く捕集されている可能性も考えられ

る。そこで，自動車のブレーキディスク: Disc，ブレーキ

パッド: Pad，ディーゼル自動車からの排気微粒子: DEP

中に含まれる元素も定量した。表 3にその結果を示す。

Cloth（PC），Fleece（PET），Curtainからはそれぞ

れ 102，173，229µg/g の Sb が検出された。これは繊維

の難燃性を向上させるために製造工程で三酸化アンチモン

が添加されたことによるものと考えられる。ペットボトル

のリサイクル繊維であるフリースは，保温性が高く安価で

あるため，近年需要が急増している。繊維以外でも私たち

の身の回りには様々なプラスチック製品があふれている。

これらにも同様に難燃助剤として三酸化アンチモンが添加
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されていると考えられ，焼却処理により発生する飛灰中に

は Sbが濃縮されていると思われる。

Brake Disc，Pad からはそれぞれ 157，13900µg/g の

Sbが検出された。ブレーキパッドにはかなり高濃度の Sb

が含まれていることが分かった。ブレーキパッドはスチー

ルファイバー，グラスファイバー，セラミックファイバー等

の基材とカーボンブラックなどの摩擦調整剤，鳴き調整剤，

さび防止剤をレジンで結合させた構造となっている。パッ

ドはディスクとの摩擦熱により非常に高温になるため，耐

熱性を高めるために Sbの化合物が添加されているものと

考えられる。また，パッドの摩耗は早く，30000–40000km

の走行で寿命のとなる。従って粉塵の発生量もかなり多い

と予想される。それに対して，ブレーキディスクは鉄製で

摩耗は少なく，粉塵の発生は少ないと考えられる。

粉塵の発生源として最も大きなウェイトを占めている

ディーゼル自動車からの排気微粒子（DEP）中からは Sb

は検出されなかった。

尚，ガソリン，軽油，灯油等の燃料，エンジンオイルも

同様に分析したが，Sb はいずれのサンプルからも検出さ

れなかった。

4 結論

1995年 5月から大都市東京でAPMを粒径別（< 2µm，

2–11µm，> 11µm）にモニタリングしてきた結果，いく

つかの傾向が見出された。東京の大気中では < 2µm の

APMが最も高く，次いで 2–11µm，> 11µmの順である。

また，APM は冬から春（12 ～ 3 月）にかけて高濃度に

なる傾向をとっていることが判明した。これは降水量が少

ないため APMが大気中から除去されにくいことと，放射

冷却による逆転層の存在で大気が閉鎖的な状態におかれる

ためであると考えられる。APM中に含まれる元素を粒径

別（< 2µm，2–11µm，> 11µm）に定量したところ，Na，

Mg，Al，K，Ca，Feなど主要元素のほかに，As，Se，Cd，

Sb，Pbなど人体にとって有害な重金属元素も高濃度に存

在することが分かった。Enrichment Factorを求め APM

中の濃縮度を調べたところ，これらの重金属元素による

汚染レベルが非常に深刻であることが分かった。特に Sb

（230µg/g）は同族のAs（66.8µg/g）の約 4倍も高濃度で

あり，Enrichment Factorは 26800と大きい。Sbの発生源

としては，プラスチック製品の焼却処理による焼却飛灰や

自動車のブレーキパッドが有力である。これらには難燃性，

耐熱性を付加するために三酸化アンチモンが添加されてい

るためである。今後は Se，Cdなど Sb以外の Enrichment

Factorの大きい元素いついても，具体的にその発生源を解

明することが必要である。
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