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3. レセプターモデル 

3.1. はじめに 

PM2.5の主要な発生源を同定し、それらの寄与を定量的に導き出すことは、より効果的

な PM2.5の低減策を立案していくうえで極めて重要である。特に、PM2.5の主要成分のひ

とつである OA 成分は、他の無機エアロゾル成分に比べて未解明な部分が多く、その発

生源解明は国内外の大気エアロゾル研究において主要なテーマに位置付けられている。

発生源寄与の推定を可能とする数理的アプローチは、フォワードモデルとレセプターモ

デルに大別される。前者については 5 章の詳説に委ね、本章ではレセプターモデルに焦

点を絞り、OA の発生源解析を目的とした研究事例を概観しつつ、解析手法の理論、特

徴、課題等を整理していく。 
 

3.2. レセプターモデルの仕組みと特徴 

レセプターモデルでは、ある観測点 (レセプター) における PM2.5の成分濃度データを

基に、影響を及ぼしたであろう各種発生源の寄与を統計的に推定する。発生源に関する

予見の要否から、レセプターモデルは更に 2 つのタイプに分類される。レセプターに影

響を与える発生源の種別 (セクター) および排出物の化学組成 (発生源プロファイル) 
に関する予見が必要な手法としては、トレーサー法や CMB 法が、発生源に関する予見

が不要な手法としては、主成分分析 (PCA) や PMF 法などが代表例である。既報 (環境

省, 2013) と重複する内容を含むが、本節では OA を対象とした発生源解析に特に適用事

例の多い CMB 法および PMF 法について、以下にモデルの仕組みと特徴を簡単にまとめ

ておく。なお、OA 成分の発生源解明を目的とする場合、個々の発生源の指標となる分

子マーカー成分に注目するため、それぞれ分子マーカー化学質量収支 (MM-CMB) 法、

分子マーカー正値行列因子分解 (MM-PMF) 法と表記されることもある。 
 

3.2.1. CMB 法 

CMB 法は、予め準備した発生源プロファイルと 1 組の観測データセットをモデルに投

入し、両者の質量収支から発生源寄与を推定する手法である (Watson, 1979) 。CMB 法

では、観測点と発生源の間の物質収支は (3.2.1.) 式のような質量保存式により表現され

る。 
 

𝑥𝑗 = ∑ 𝑐′𝑗𝑘
𝑝
𝑘=1 𝑠𝑘 = ∑ 𝛼𝑗𝑘𝑐𝑗𝑘

𝑝
𝑘=1 𝑠𝑘 (3.2.1.) 

 
ここで、𝑥𝑗は観測点における成分𝑗 (𝑗 = 1,… ,𝑚) の観測濃度 (μg/m3) 、𝑐′𝑗𝑘は発生源𝑘 
(𝑘 = 1,… , 𝑝) からの排出粒子が観測点に到達したときの成分𝑗の含有率 (%) 、𝑠𝑘は発生
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源𝑘が観測点に及ぼす寄与濃度 (μg/m3) である。また、𝑐𝑗𝑘は発生源𝑘からの排出粒子に含

まれる成分𝑗の含有率 (%) (発生源プロファイル) 、𝛼𝑗𝑘は発生源𝑘と観測点の間における

成分𝑗の変化率 (フラクショネーション係数) であり、𝑐′𝑗𝑘は𝑐𝑗𝑘に𝛼𝑗𝑘を乗じて導出される

ものである。ただし、個々のケースについて𝛼𝑗𝑘を求めるのは現実には困難であることが

多く、発生源と観測点の間で変化しない (𝛼𝑗𝑘 = 1, 𝑐′𝑗𝑘 = 𝑐𝑗𝑘) とみなせる成分 (例えば金

属元素や元素状炭素など) について方程式を立てるのが一般的である。これに残差𝑒𝑗を

考慮した (3.2.2.) 式が CMB 法の一般式である。 
 

𝑥𝑗 = ∑ 𝑐𝑗𝑘
𝑝
𝑘=1 𝑠𝑘 + 𝑒𝑗  (3.2.2.) 

 
この方程式を解く方法としては、環境濃度と発生源プロファイルの双方の分析に付随す

る不確かさを考慮することができる有効分散最小自乗法 (Watson et al., 1984) を採用す

るのが一般的である。 
CMB 法は、予め与えた各発生源セクターのプロファイルについて、個々に寄与濃度を

定量できるパワフルなツールである。ただし、解析結果の確からしさは、モデルに投入

する発生源プロファイルの確からしさに強く依存するため、個々のレセプターを代表す

る発生源プロファイル (site-specific source profile) を構築できるかどうかが解析の成否

を決めると言える。一般に発生源プロファイルは既往の論文等から引用・編纂して構築

されるが、その場合、地域や年代の不一致による不確かさが常に危惧される (Wang et al., 
2012) 。また、有機成分を解析の対象とした場合、発生源と観測点の間で組成変化が起

こらないとした (3.2.2.) 式の仮定が成立しない可能性にも留意する必要がある。反応性

のある化学種 (大気中で消失したり生成したりする成分) を変数とした場合、個々の発

生源寄与は過小評価され不明分が増大する結果となる。レセプターにおいて観測される

化学種の組成は、発生源からの距離や大気中での滞留時間に応じてエイジングした状態

にあり、フレッシュな状態の組成情報である発生源プロファイルと収支計算することの

妥当性については議論の対象となることが多い。 
 

3.2.2. PMF 法 

PMF 法は、多数組の観測データセットをいくつかの因子に分解する手法で、因子寄与

および因子プロファイルと呼ばれる統計情報を同時に導出することができる  (Paatero 
and Tapper, 1994) 。PMF 法では、 (3.2.3.) 式のような質量保存式により、観測点の成分

濃度は因子寄与と因子プロファイルに分解される。 
 

𝑥𝑖𝑗 = ∑ 𝑔𝑖𝑘
𝑝
𝑘=1 𝑓𝑘𝑗 + 𝑒𝑖𝑗  (3.2.3.) 

 
ここで、𝑥𝑖𝑗は観測点における試料𝑖  (𝑖 = 1,… , 𝑛) 中の成分𝑗 (𝑗 = 1, … ,𝑚) の観測濃度 
(μg/m3) 、𝑔𝑖𝑘は試料𝑖に対する因子𝑘 (𝑘 = 1,… , 𝑝) の相対寄与 (単位なし) 、𝑓𝑘𝑗は因子𝑘の
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プロファイルにおける成分𝑗の濃度 (μg/m3) 、𝑒𝑖𝑗は試料𝑖中の成分𝑗の観測値とモデル化さ

れた計算値の残差である。PMF モデルでは、𝑥𝑖𝑗を再現できる𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗、および因子数𝑝を

見出すことを目的とする。解析者はモデルに𝑝を与え、 (3.2.4.) 式で定義される𝑄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。 
 

𝑄 = ∑ ∑ (
𝑒𝑖𝑗

𝑢𝑖𝑗
)
2

𝑚
𝑗=1

𝑛
𝑖=1 = ∑ ∑ (

𝑥𝑖𝑗−∑ 𝑔𝑖𝑘
𝑝
𝑘=1 𝑓𝑘𝑗

𝑢𝑖𝑗
)
2

𝑚
𝑗=1

𝑛
𝑖=1   (3.2.4.) 

 
ここで、𝑢𝑖𝑗は観測点における試料𝑖中の成分𝑗の測定に伴う不確かさである。また、𝑔𝑖𝑘お

よび𝑓𝑘𝑗は共に負の値にならないように制約を受ける。 
発生源に関する予見を必要とせず、レセプターにおけるデータセットのみで解析を実

行することができる点が CMB 法との決定的な違いであり、PMF 法の魅力である。ただ

し、堅牢なモデル解を得るには比較的大きな観測データセットを投入する必要があり 
(Chan et al., 2011) 、必然的に長期間または高時間分解での観測フレームが要求される。

有機マーカー成分を含まない PMF 法では、一般に OC の起源を合理的に割り当てること

が困難なことが多いが、有機マーカーを含めることによって OC を複数の因子に分解す

ることができ、その起源を推定することが可能になる。また、CMB 法と異なり、大気中

における化学種の安定性に関して解析上の制約はなく、精度よく定量できる成分であれ

ば全てを解析に用いることができる。PMF 法では、分解された因子プロファイルに含ま

れる指標成分の組成情報を手掛かりに各因子の起源を推定していく。この時、因子プロ

ファイルはエイジングした状態の組成情報であることに注意する必要がある。また、各

因子は観測データセットに内在する変動要素の類似性から統計的に分解された“グルー

プ”であり、厳密には発生源を直接的に表すものではないことに留意しておく必要があ

る。例えば、無機エアロゾル成分では NO3
－と Cl－が同一の因子に割り当てられることが

多いが (Iijima and Kumagai, 2012) 、これらの成分が同一の発生源に由来することを示唆

しているのではなく、半揮発性という共通の物性により大気中での変動が類似している

ことを意味しているにすぎない。このように、ひとつの因子に複数の発生源の寄与が混

在することが多く、個々の発生源寄与を定量することが困難な場合が多い。結果として、

曖昧な結論になりがちである。よりよい因子分解のためには、観測時間分解能の向上、

個々の発生源に指標性の高いマーカー成分の分析、風況等のデータの活用など、工夫が

必要である。 
 

3.3. レセプターモデリングにおける OA の発生源セクターと分子マーカー 

OA は PM2.5に含まれる多種の有機化合物の総称であり、発生源は極めて多岐にわたる。

排出・生成形態の視点から、OA は大気中に直接粒子として排出される POA と、ガス状

前駆物質の酸化等によって大気中で粒子化する SOA に大別される。また、起源の視点

から、それぞれはさらに化石燃料起源 (人為起源一次有機エアロゾル (APOA) 、人為起
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源二次有機エアロゾル (ASOA) ) と生物起源 (生物起源一次有機エアロゾル (BPOA) 、
BSOA) に区別される。OA を構成する化学種は極めて多様で、個々の物質濃度を網羅的

に定量することは困難である。そのため、現実には限定された化学種 (個々の発生源の

指標となるマーカー成分) に注目した観測が行われる。本節では、CMB 法を用いた既往

研究において構築されている発生源プロファイルを概観し、代表的な発生源セクターお

よびマーカー成分について整理する。なお、この知見は PMF 法によって分解される因子

の解釈にも参照されるものである。 
分子マーカーに注目した CMB 法 (MM-CMB 法) において構築されている発生源プロ

ファイルを参考に、代表的な発生源セクターの分類を表 3.3.1.にまとめた (Subramanian et 

al., 2007; Yin et al., 2010; Ham and Kleeman, 2011; Miller-Schulze et al., 2011; Daher et al., 
2012; Guo et al., 2012; Perrone et al., 2012) 。 
それぞれの発生源セクターの指標となる分子マーカーについては既報 (環境省, 2013) 

に詳説されている。以下、要点のみ抜粋する。 
APOA の分子マーカーとしては、PAHs、ホパン類、ステラン類、n-アルカンなどがあ

げられる。自動車排ガスのマーカーとしては、ホパン類やステラン類、PAHs、EC が用

いられる (Rogge et al. 1993; Schauer et al., 2002a; Lough et al., 2007 ほか) 。ホパン類は石

炭燃焼からも排出される可能性があるが、自動車排ガスのマーカーとしては C30 (17α(H), 
21β(H)-hopane)、石炭燃焼のマーカーとしては C29 (17α(H), 21β(H)-horhopane) により指

標性があると報告されている (He et al., 2006) 。PAHs は、APOA だけでなくバイオマス

 
表 3.3.1. MM-CMB 法における代表的な発生源セクター分類 

OA の分類 発生源セクター 
文献中での表記例 

大分類 小分類 大分類 小分類 

POA APOA 自動車排ガス ディーゼル車 diesel engines 

   ガソリン車 gasoline engines 

   高排出車 smoke engines 

   モーターオイル motor oil 

  化石燃料燃焼 石炭燃焼 coal combustion 

   天然ガス燃焼 natural gas combustion 

 BPOA バイオマス燃焼 biomass combustion 

  調理 Cooking 

  植物粒子 vegetative detritus 

    

SOA ASOA トルエン由来 SOA toluene-derived SOA 

 BSOA イソプレン由来 SOA isoprene-derived SOA 

  モノテルペン由来 SOA α-pinene-derived SOA 

  セスキテルペン由来 SOA β-caryophyllene-derived SOA 
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燃焼によっても発生するため燃焼系全般のマーカーと言える。ただし、燃焼のタイプに

よって生成する異性体が異なるため、比に注目することにより、発生源を区別すること

ができる (Vicente et al., 2012) 。n-アルカンは、APOA の他に植物ワックスのマーカーで

もある。ただし、植物ワックスは、C27 以上の奇数炭素数の存在割合が高いのに対し、

化石燃料起源はC23やC24などの植物ワックスよりも低級分子が主成分になることから、

両者の区別は可能である。 
BPOA のうち、バイオマス燃焼の分子マーカーとしてはセルロース の熱分解によって

生成するレボグルコサンがもっとも多く採用されている (Simoneit et al., 1999; Lee et al., 
2008; Bhat et al., 2007; Wagener et al., 2012 ほか) 。他に、マンノサンやガラクトサンも分

子マーカーとして知られている (Kourtchev et al., 2011) 。調理の分子マーカーとしては、

肉調理から排出されるコレステロールが多く採用されている (Kleeman, 2008) 。他に、

オレイン酸 (C18:1) 、リノール酸 (C18:2) なども報告されている (Schauer et al., 1999; 
Schauer et al., 2002b; He et al., 2006) 。植物粒子のうち、菌類胞子の分子マーカーとして

はマンニトールやアラビトール (Bauer et al., 2008; Kourtchev et al., 2005, 2008 ほか) 、花

粉や微生物のマーカーとしてはグルコースやフルクトースが測定されている (Graham 
et al., 2003; Medeiros et al., 2006; Kourtchev et al., 2008; Wagener et al., 2012 ほか) 。植物性

ワックスのマーカーとしては n-アルカンがあげられる。前述のように、n-アルカンは化

石燃料燃焼からも排出されるが、炭素数に着目することで区別することが可能である。 
SOA の分子マーカーは、いずれもスモッグチャンバー実験によってそれぞれの前駆体

炭化水素から二次生成する成分を用いている (Kleindienst et al., 2007) 。レセプターモデ

ルを用いた今日の研究では、ASOA の起源としてはトルエンやキシレンなどトルエンに

類似の芳香族炭化水素由来であり、分子マーカーとしては一般に 2,3-ジヒドロキシ-4-オ
キソペンタン酸が用いられている。BSOA の起源としてはイソプレン由来、モノテルペ

ン由来、セスキテルペン由来 SOA の 3 セクターが想定されている。イソプレン由来 SOA
の分子マーカーとしては 2-メチルトレイトールや 2-メチルエリトリトールなどが測定さ

れる。モノテルペン由来 SOA については、α-ピネンを前駆体とする分子マーカーとして

3-イソプロピルグルタル酸、3-アセチルペンタン二酸、3-ヒドロキシグルタル酸、ピニン

酸、ピノン酸などが用いられる。セスキテルペン由来 SOA については、β-カリオフィレ

ンを前駆体とする分子マーカーとして一般に β-カリオフィレン酸が測定される。 
 

3.4. OA の発生源寄与解析の事例 

3.4.1. MM-CMB 法による OA の発生源寄与解析 

分子マーカーの指標性を利用した MM-CMB 法による OA の発生源寄与解析の事例は

既報 (環境省, 2013) でレビューしているが、本項では最近の研究事例をいくつか加え、

SOA (炭素分に対する寄与として SOC と表記する場合もある) の寄与評価の方法別に整

理して概観する。 
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(a) 一次発生源に割り当てられなかった OC を二次生成と解釈する方法 
Ham and Kleeman (2011) の研究では、カリフォルニア州における PM0.1および PM1.8

観測に MM-CMB 法を適用し、7 種の一次発生源 (wood burning, meat cooking, road dust, 
vegetative detritus, gasoline exhaust, diesel exhaust, motor oil) の寄与を推定している。

OCmeasuredに対しては、Meat cooking および Diesel exhaust の寄与が比較的大きかったが、

想定した 7種の一次発生源で割り当てられた[POC]CMBはOCmeasuredの 30%程度であった。

この結果から、割り当てられなかった OCmeasured (不明分：70%) を SOC であろうと考察

している。 
Subramanian et al. (2007) の研究では、ペンシルバニア州での PM2.5観測に MM-CMB

法を適用し、8 種の一次発生源  (diesel vehicles, gasoline vehicles, road dust, biomass 
combustion, cooking emissions, coke production, vegetative detritus, cigarette smoke) の寄与

を推定している。夏季および冬季における OCmeasuredに対する 8 種の一次発生源の寄与率

は、それぞれ 27 ± 8%および 50 ± 14%と推定された。また、割り当てられなかった

OCmeasured (不明分) と EC トレーサー法 (Turpin and Huntzicker, 1991a, 1991b, 1995; Strader 
et al., 1999; Castro et al., 1999; Lim and Turpin, 2002) によって推定された SOC が良い相関

を示すことから、SOC は全ての季節において OC の主要な成分であると考察している。 
上記の研究例では、いずれも一次発生源に割り当てられなかった OCmeasuredを間接的に

SOC と読み替えている。CMB 法ではモデルに投入した発生源プロファイルに対して寄

与を求め、想定しなかった発生源からの寄与は全て不明分として出力される。そのため、

割り当てられなかった OCmeasured には発生源プロファイルに含めなかった一次発生源の

寄与が含まれている可能性がある。この場合、SOC の寄与濃度を過大評価する危険があ

る (Robinson et al. (2006) ) 。 
 
(b) MM-CMB 法と SOA トレーサー法を組み合わせた解析 

Daher et al. (2012) の研究では、イタリア・ミラノにおける PM2.5および PM2.5-10観測に

MM-CMB 法を適用し、7 種の一次発生源 (wood-smoke, vegetative detritus, coal soot, natural 
gas, urban soil, diesel emission, gasoline vehicles) の寄与を推定している。これと並行して、

SOA トレーサー法 (Kleindienst et al., 2007 and 2010; Hu et al., 2008; Ding et al., 2012) によ

って 4 種の SOA (toluene-derived SOA, isoprene-derived SOA, α-pinene-derived SOA, 
β-caryophyllene-derived SOA) の寄与を推定している。想定した 7 種の一次発生源で

OCmeasuredの 20-34%が説明された。発生源別に見ると、gasoline vehicles および wood-smoke
の寄与が主であることを報告している。一方、SOA トレーサー法によって推定された

SOA の寄与率には顕著な季節変動が見られている。OCmeasuredに対して冬では 1%程度、

夏では 30%程度の寄与に相当するとしている。この研究では、比較的大きな不明分が残

されていることについて、割り当てられた POA の寄与から十分に説明することができな

い非水溶性炭素成分 (WISOC) の存在や、GC/MS のクロマトグラムに見られる無視でき

ないハンプの存在から、化石燃料燃焼に伴う POA の寄与を過小評価している可能性を指

摘している。その原因として、用いた発生源プロファイルの地点代表性の問題に言及し
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ている。 
Guo et al. (2012) の研究では、北京における PM 観測に MM-CMB 法を適用し、5 種の

一次発生源 (vegetative detritus, biomass burning, coal burning, noncatalyzed gasoline engines, 
diesel engines) の寄与を推定している。これと並行して、SOA トレーサー法によって 4
種 の SOA (toluene-derived SOA, isoprene-derived SOA, α-pinene-derived SOA, 
β-caryophyllene-derived SOA) の寄与を推定している。OCmeasuredに対する一次発生源の寄

与率は urban site で 39.3±10.5%、rural site で 41.2±11.1%であった。発生源別に見ると、

両地点とも diesel engines および noncatalyzed gasoline engines の寄与が重要で、それぞれ

OCmeasured に対して約 15%、約 10%の寄与を示したことを報告している。一方、SOA の

寄与は urban site において 34.5±13.9%、rural site で 38.4±14.4%と推定された。また、両

地点において最大の寄与を示した SOA は toluene-derived SOA であり、続いて

isoprene-derived SOA、α-pinene-derived SOA、β-caryophyllene-derived SOA の順であったこ

とも報告している。OC 濃度に顕著な日内変動 (昼に高く夜に低い) が見られることと、

同地点における過去の研究成果を踏まえて、20%強の不明分については SOA の寄与であ

ろうと考察しているが、同時に北京における OC の発生源に関する知見不足も指摘して

いる。 
SOA トレーサー法では、前駆体となる各種炭化水素から生成する SOA 成分を分子マ

ーカーとしている。予めスモッグチャンバー実験によって、それぞれの前駆体炭化水素

から生成する SOA (または SOC) の質量濃度に対する各分子マーカー濃度の割合を求め、

これをファクターとしてフィールド観測で得られた分子マーカー成分濃度から SOA (ま
たは SOC) 寄与濃度を推定する手法である。ただし、上記の研究で考察されている 4 種
類の SOA 前駆体炭化水素の他にも SOA の生成に関与する前駆体は多数あり、それらを

考慮していない点に留意しなければならない (Hu et al., 2010) 。また、単一の前駆体炭

化水素を用いて極めて単純化された実験条件で得られたファクターを、多成分混合系で

の複雑な化学反応が想定される実大気環境にそのまま適用するため、かなりの不確実性

を有することも事実である (Kleindienst et al., 2007) 。 
 
(c) SOA の組成情報を発生源プロファイルに含める MM-CMB 法 
先に記したように、CMB 法は発生源と観測点の間で変化しないとみなせる成分につい

て物質収支に係る方程式を立てるのが一般的であるが、スモッグチャンバー実験等で得

られた SOA の組成情報 (例えば Kleindienst et al., 2007; Lewandowski et al., 2008) を発生

源プロファイルとみなして直接的に SOA の寄与濃度を導く事例も多く報告されている。 
Miller-Schulze et al. (2011) の研究では、キルギスにおける PM2.5観測に MM-CMB 法を

適用し、5 種の一次発生源 (natural gas combustion, gasoline exhaust, diesel exhaust, coal 
combustion, biomass burning) と 2 種の BSOA (α-pinene-derived SOA, isoprene-derived SOA) 
を含む発生源プロファイルを構築して解析を行っている。その結果、OCmeasuredに対する

2 種の BSOA の寄与率の和は最大で約 40%と推定され、夏に高くなる季節変動を示した

と報告している。また、2 種の BSOA を考慮してもなお、OCmeasuredの約半分が不明分と
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なったことから、他のPOAおよびSOA発生源の寄与を考慮する必要性を指摘している。 
Stone et al. (2009) の研究では、アメリカ中西部における PM2.5観測に MM-CMB 法を適

用し、5 種の一次発生源 (diesel engines, gasoline motor vehicles, noncatalyzed engines, 
biomass burning, vegetative detritus) と 4 種の SOA (toluene-derived SOA, isoprene-derived 
SOA, α-pinene-derived SOA, β-caryophyllene-derived SOA) を含む発生源プロファイルを

構築して解析を行っている。その結果、OCmeasuredに対する 5 種の一次発生源の寄与率の

和は 37 ± 2%、3 種の BSOA の寄与率の和は 16 ± 2%、toluene-derived SOA の寄与率は 30 
± 4%と推定されたことを報告している。不明分は 17 ± 4%に相当し、未知の POA および

SOA 発生源の存在を指摘している。 
上記の研究例では、いずれも直接的に SOA の寄与率を推定しているが、大気中におけ

る SOA トレーサー成分の安定性に関しては、現時点において十分に検証されているとは

言い難い。また、単一の前駆体炭化水素を用いたチャンバー実験で得られた SOA の組成

情報を、多成分混合系での複雑な化学反応が想定される実大気環境にそのまま適応する

ことは困難かもしれない。以上のような不確かさの存在に留意し、推定結果を取り扱う

必要がある。 
以上の研究を概観すると、OA に対する POA の寄与率は 30～50%程度、SOA の寄与

率は 30～40%程度に相当するとの報告が多く、両者の寄与はコンパラブルであるという

理解が妥当と言える。また、都市部では POA の中では自動車排ガス (APOA) が、SOA
の中ではトルエンを前駆体とするASOAが相対的に大きい寄与率を占めているとする報

告が多い。これらのことから、人為発生源への対策の重要性は多くの研究に共通する見

解といえよう。ただし、地域や季節によっては、BPOA や BSOA の寄与が増大するケー

スもあり、OA の環境動態を理解するためには生物起源の影響も正確に捉えていくこと

が不可欠であろう。また、MM-CMB 法を用いた多くの研究で、無視できない不明分の

存在が指摘されている。この問題を改善するためには、地点を代表する発生源プロファ

イルの構築が必須である。 
 

3.4.2. PMF 法による OA の発生源寄与解析 

PMF 法は発生源に関する予見を必要とせず、レセプターにおける多数組の観測データ

セットのみで解析を実行することができる。分子マーカーの指標性を利用した MM-PMF
法による OA の発生源寄与解析の事例も既報 (環境省, 2013) でレビューしているが、本

項では最近の研究事例をいくつか加えつつ、分解される因子の特徴に注目して整理して

いく。 
Wang et al. (2012) の研究では、ニューヨーク州での PM2.5観測において得られたデー

タセットに MM-PMF 法を適用し、8 因子 (isoprene SOA, airborne soil, other SOA, diesel 
emissions, secondary sulfate, wood combustion, gasoline vehicles, secondary nitrate) を分解し

ている。SOA に関連する因子としては isoprene SOA および other SOA が分解され、PM2.5

質量濃度 (OCmeasured ではない) に対する両者の平均的な寄与率はそれぞれ 6.9%および
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7.8%と推定されたことを報告している。 
Wagener et al. (2012) の研究では、ベルリンでの PM1 および PM10観測において得られ

たデータセットから、6 因子 (isoprene-derived SOA, α-pinene-derived SOA, bio primary, 
bio/urban primary, biomass burning, combustion fossil) を分解した。SOA に関連する

isoprene-derived SOA および α-pinene-derived SOA の寄与率は、PM1 中の OC に対して最

大で 60%程度に及ぶことを報告している。 
Zhang et al. (2009) の研究では、アメリカ中西部における PM2.5観測において得られた

データセットから、6 因子 (urban primary sources, mobile sources, other combustion sources, 
isoprene-derived SOA, α-pinene-derived SOA, β-caryophyllene-derived SOA) を分解している。

また、3 つの BSOA 因子の寄与の和は OCmeasuredの 43%を説明することを報告している。 
上記の研究例では、いずれも SOA の寄与を示す独立した因子を見出しているが、PMF

法では一般に分解された因子を単独の発生源の影響と判定することは困難なことが多い。

現実にはひとつの因子に複数の起源の寄与が混在し、それらを完全に分解することがで

きないケースが多い。 
Shrivastava et al. (2007) の研究では、ペンシルベニア州での PM2.5観測において得られ

たデータセットにMM-PMF法を適用し、7因子 (polycyclic aromatic hydrocarbons, hopanes, 
cholesterol and alkenoic acids, hardwood markers, open burn and primary biogenic markers, 
unknown, biogenic secondary oxidation products) を分解している。この研究では、各因子

を無理に発生源セクターと関連付けることなく、指標成分のプロファイルの特徴から上

記のような分類をしている。SOA に関連する因子は biogenic secondary oxidation products
であるが、前駆体に応じた分解はされていない。この因子の寄与は夏季には OCmeasured

の 50%以上に及ぶことを報告している。また、この研究は 4.4.1.(a)にて概説した

Subramanian et al. (2007) と同じデータセットを利用しており、MM-CMB と MM-PMF の

結果の比較を行っている。個々の PMF 因子は CMB 法における個々の発生源セクターと

相関がみられたが、系統的なバイアスがあったことを指摘している。 
Hu et al. (2010) の研究では、香港での PM2.5観測において得られたデータセットから 7

因子 (automobile, SOA/secondary inorganic aerosols/biomass burning, cigarette smoke, dust, 
sea salt, biomass burning, SOA/biomass burning/vegetative detritus) を分解した。SOA の寄与

を示唆する因子は2つ見出されたが、そのひとつの因子には sulfate、nitrate、およびbiomass 
burning の寄与が混在し、もうひとつの因子には biomass burning および vegetative detritus
の寄与が混在しているように判断された。 

Bullock et al. (2008) は、ピッツバーグでの PM2.5観測において得られたデータセット

から 7 因子 (biomass, wood, coke oven, gasoline, diesel, SOA/cooking, leaf) を分解した。そ

の結果、SOA の寄与を示唆する因子には cooking の寄与が混在し、分解する因子数を変

化させても両者は分離されることはなかった。 
上記の例に見られるように、PMF 法では個々の発生源の寄与を完全に分離して定量す

ることが困難なことが多く、ひとつの因子に複数の起源の寄与が混在するケースが多い。

また、SOA の寄与を示す因子についても、必ずしも前駆体炭化水素の種別に分解して評
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価できるとは限らない。そのため、SOA 寄与率の推定結果は SOA トレーサー法や

MM-CMB 法に比べて曖昧になりやすい。因子の分離を改善するためには、時間分解能

を高める、多地点での観測を行う、異なる粒径フラクションを分析する、MM の種類を

増やすことなどが有効とされている。 
 

3.5. レセプターモデルの課題 

OA の発生源寄与解析を目的としたレセプターモデルによる研究を概観すると、モデ

ルへの分子マーカーの投入により従来法よりも明確な発生源の割り当てが可能になった

とする報告が多い。特に、SOA の発生源寄与について知見が得られるようになったこと

は、OA の動態解明に貢献する重要な成果と言えよう。BSOA については多数の分子マ

ーカー成分の発見により、異なる前駆体ガスへの寄与の割り当てが可能になってきてい

るが、その一方で ASOA の発生源割り当てに関しては今のところトルエン由来の分子マ

ーカーに限定されており、個々の発生源対策に結びつく知見が得られているとは言い難

い。VOCs を前駆体とする ASOA の生成メカニズム、および前駆体 VOCs の発生源に関

して更なる知見の集積が必要である。 
レセプターモデルは VOCs の発生源寄与解析においても広く活用されている (Kim et 

al., 2005; Xie and Berkowitz, 2006; Buzcu and Fraser, 2006; Niedojadlo et al., 2007; Song et al., 
2008; Leuchner and Rappengluck, 2010) 。しかし、それらのほとんどが対流圏オゾンへの

寄与を評価することを主目的としたものであり、議論の多くはオゾン生成能の高い

VOCs の発生源割り当てに割かれている。SOA 生成への影響に関してはそれぞれの研究

の動機づけのひとつとして触れられている程度であり、SOA の起源の視点から考察して

いる研究は少ない。PM2.5の組成情報に加え、その前駆体となる VOCs の組成情報も考慮

した解析が期待される。 
レセプターモデルを用いた解析において、PM2.5と VOCs の組成情報を統合したデータ

セットを用いることのメリットについては明確に検証されているとは言い難いが、多変

量解析の本質に立ち返れば多様なデータセットを統合して解析することは発生源情報を

抽出するのに有効に機能するはずである。アメリカ合衆国環境保護庁から公開されてい

る CMB 法および PMF 法の解析ソフトウェアのユーザーマニュアルにおいても、PM2.5

と大気動力学的に似た特徴をもつガス状物質のデータを統合することによって、PM2.5

の発生源の割り当てが容易になる可能性に触れている (U.S. Environmantal Protection 
Agency, 2004, 2008) 。Wu et al. (2007) の研究では、PMF 法による PM2.5の発生源解析に

おいて、PM2.5の組成情報に VOCs の組成情報を加えることの効果について検討している。

VOCs の組成情報の有無によらず主要因子の分解は一貫していたこと、および燃焼系発

生源の因子の分解が改善したことを報告している。Chan et al. (2011) の研究では、PMF
法による PM2.5の発生源解析において、PM2.5の組成情報に VOCs、O3、NO、NO2、SO2、

風向別頻度等のデータを統合し、発生源割り当てに与える影響を考察している。統合デ

ータセットを用いることで、PMF モデルの適合度を評価するひとつの診断指標である𝑄 
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(3.2.4.式を参照) 値に改善が見られることが報告されており、統計的には明らかなメリッ

トがあると言える。 
本章では、OA の発生源寄与解析のための手法として CMB 法および PMF 法を用いた

既存研究を中心にレビューしてきた。レセプターモデルは多岐にわたる OA の発生源を

同定し、寄与を定量できるパワフルなツールであるが、個別の推定結果については用い

る解析手法の特徴や限界を理解したうえで取り扱うことが重要である。フォワードモデ

ルも含めた複数の解析手法による結果を相互に比較し、信頼性を保証していくことが必

要である。 
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