
川崎市における微小粒子状物質 (PM2.5) の成分組成 (2021年度) 

Chemical Characteristics Analysis of PM2.5 in the Ambient Air on Kawasaki City (2021) 
 

 

要旨 

大気中の微小粒子状物質による汚染状況を把握するため、一般環境として田島及び高津の２地点、道路沿道と

して池上１地点の計３地点でPM2.5のサンプリングを各季節２週間実施し、PM2.5質量濃度、水溶性イオン成分、

炭素成分、無機元素の分析を行った。その結果、2021年度のPM2.5年平均値は田島8.7  g/m3、高津7.8  g/m3、
池上10.2  g/m3であった。PM2.5中の水溶性イオン成分は、NO3

- 、SO4
2-、NH4

+といった二次生成粒子成分が大半を

占めていた。炭素成分は、有機炭素については一般環境と道路沿道で大きな差異がみられなかったが、元素状炭

素については道路沿道で濃度が高かった。春季の池上においてSO4
2-が高濃度になった日がみられたが、指標元素

や発生源解析の結果から石油燃焼による寄与が大きいことが推察された。 
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１ はじめに 

環境基本法では、粒径2.5  m以下 (50%カット) の

大気中の微小粒子状物質 (以下、PM2.5)の環境基準は

「１年平均値15  g/m3以下であり、かつ１日平均値35 

 g/m3以下であること」と定められている。 

また、PM2.5の対策を推進するうえで、PM2.5やその

前駆物質の大気中の変化等に関する知見が十分でない

ことから、環境省は 2011 年７月に「微小粒子状物質

（PM2.5）の成分分析ガイドライン」を、2012 年４月

に「大気中微小粒子状物質（PM2.5）成分測定マニュア

ル」1）（以下、成分測定マニュアル）を策定し、PM2.5

の濃度及び成分組成の実態把握を図っている。 

本市では、2003年度から粒子状物質濃度及びその成

分組成の調査を実施している 2)。2010年度までは、マ

ルチノズルカスケードインパクターサンプラー（以下、

MCIサンプラー）を用いて粒径2.5～10  mの粗大粒子

とPM2.5について調査した。2011、2012年度はMCIサ

ンプラーに加えて FRM2000 サンプラー（FRM 認証機）

と2000Dサンプラー（FEM認証機）を併用して粒径2.5

～10  mの粗大粒子とPM2.5の調査を実施した。2013

年度以降は、FRM2025i サンプラー (Thermo Fisher 

Scientific社製) (FRM認証機) を用いて、各季節で

２週間ずつ PM2.5 のサンプリングを実施しており、

2021年度も本調査を実施した。 

本稿では、本市におけるPM2.5の実態を把握するた

め、PM2.5質量濃度、水溶性イオン成分、炭素成分、無

機元素を分析し、さらに2020年度と2021年度の成分

分析データを用いた発生源寄与率の推定を試みたので、

それらの結果について報告する。 

 

 

２ 調査方法 

2.1 調査地点 

 調査地点を図1に示す。一般環境の調査地点として

は、田島一般環境大気測定局(以下、田島) 、高津一般

環境大気測定局 (以下、高津) の２地点とした。道路

沿道の調査地点としては、池上自動車排出ガス測定局 

(以下、池上) の１地点とした。 

 

 

図１ 調査地点 

(一般環境:①田島、②高津、道路沿道:③池上) 

 

2.2 試料採取 

 PM2.5の捕集には、FRM2025iサンプラーを用い、各

調査地点に２台ずつ設置した。捕集用フィルタには、

質量濃度及び無機元素の測定用として、四ふっ化エチ

レン樹脂製である PTFE フィルタ (Pall 社製 Teflo) 

を使用した。また、水溶性イオン成分及び炭素成分の

測定用として、石英繊維フィルタ (Pall 社製 

Pallflex 2500QAT-UP) を使用した。 
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2.3 調査期間 

 調査は、2021 年の５月、７月、10 月、2022 年１月

のそれぞれで各２週間、年間で計 56 回のサンプリン

グを実施した。調査日程は表１のとおりであり、10時

から翌日10時までの24時間サンプリングとした。た

だし、高津は、冬季の調査期間がサンプラー設置場所

建物の工事期間と重なったため、欠測とした。 

 

表１ 2021年度の調査日程 

 春季 夏季 秋季 冬季 

1日目 5月 13日 7月 22日 10月21日 1月 20日 

2日目 5月 14日 7月 23日 10月22日 1月 21日 

3日目 5月 15日 7月 24日 10月23日 1月 22日 

4日目 5月 16日 7月 25日 10月24日 1月 23日 

5日目 5月 17日 7月 26日 10月25日 1月 24日 

6日目 5月 18日 7月 27日 10月26日 1月 25日 

7日目 5月 19日 7月 28日 10月27日 1月 26日 

8日目 5月 20日 7月 29日 10月28日 1月 27日 

9日目 5月 21日 7月 30日 10月29日 1月 28日 

10日目 5月 22日 7月 31日 10月30日 1月 29日 

11日目 5月 23日 8月 1日 10月31日 1月 30日 

12日目 5月 24日 8月 2日 11月1日 1月 31日 

13日目 5月 25日 8月 3日 11月2日 2月 1日 

14日目 5月 26日 8月 4日 11月3日 2月 2日 

 

2.4 分析方法 

分析は、成分測定マニュアルに準拠して実施した。 

2.4.1 フィルタの秤量 

PTFEフィルタは、温度21.5 1.5 ℃、相対湿度35 5 %
の恒温室で 24 時間以上静置して恒量とした後、

METTLER TOLEDO社製 電子天秤XP6を用い秤量した。

なお、秤量は同条件で捕集前後に行った。また、ブラ

ンクフィルタを同時に５枚秤量し、捕集前後の秤量誤

差を補正した。 

2.4.2 水溶性イオン成分 

水溶性イオン成分８項目 (Cl-、NO3
-、SO4

2-、Na+、NH4
+、

K+、Mg2+、Ca2+) の分析はイオンクロマトグラフ法によ

り行った。石英繊維フィルタを４等分にカットしたう

ちの１つを栓付プラスチック試験管に入れ、超純水５

mLを加えた後、超音波抽出を10分間行った。その後、

抽出液の全量をディスポーザブルシリンジに取り、メ

ンブレンフィルタ（アドバンテック社製 PTFE 0.20  m）
でろ過したろ液を分析用試料とし、イオンクロマトグ

ラフ装置（メトロームジャパン社製 930コンパクトIC 

Flex システム）で分析した。測定条件は表２に示すと

おりである。 

 

表２ イオンクロマトグラフ測定条件 

 陰イオン 陽イオン 

カラム 
Metrosep A Supp 7-

150/4.0  
(150mm×4.0mm, 5μm) 

Metrosep C6-150/4.0  
(150mm×4.0mm, 5μm) 

プレカラム 
Metrosep A Supp 5 

Guard/4.0 
(5mm×4.0mm) 

Metrosep C6 Guard/4.0 
 (5mm×4.0mm) 

溶離液 
3.6 mM 

炭酸ナトリウム溶液 

1.7 mM 硝酸／ 
1.7 mM ジピコリン酸

溶液 

流量 0.7 mL/min 0.9 mL/min 

サンプリン

グループ 
20  L 100  L 

 

2.4.3 炭素成分 

 有機炭素（以下、OC）及び元素状炭素（以下、EC）

は、石英繊維フィルタを１cm2に打ち抜いたものを分析

用試料とし、カーボンアナライザー (SUNSET 

Laboratory 社製 Lab Instrument Model) を用いた

IMPROVE プロトコルの反射光補正により分析した。測

定条件を表３に示す。 

 

表３ 炭素分析の炭素フラクションと測定条件 

フラクション 設定温度 (℃) 分析雰囲気 

OC1 120 He 

OC2 250 He 

OC3 450 He 

OC4 550 He 

EC1 550 98%He+2%O2 

EC2 700 98%He+2%O2 

EC3 800 98%He+2%O2 

 

2.4.4 無機元素 

無機元素30項目 (Na、Al、K、Ca、Sc、Ti、V、Cr、

Mn、Fe、Co、Ni、Cu、Zn、As、Se、Rb、Mo、Cd、Sb、

Cs、Ba、La、Ce、Sm、Hf、Ta、W、Pb、Th)は、サポー

トリングを取り除いた PTFE フィルタを２等分にカッ

トしたうちの１つを分解容器に入れ、硝酸５mL、ふっ

化水素酸２mL、過酸化水素水１mLを加え、分解容器を

密閉したのちマイクロウェーブ試料分解装置 

(Milestone社製 ETHOS UP) を用いて加熱分解した。

その後、試料が１滴程度になるまで濃縮した。濃縮操

作は、同マイクロウェーブ試料分解装置を用いて行っ

た。濃縮後、超純水で15 mLに定容したものを分析用

試料とし、高周波誘導結合プラズマ質量分析装置 

(Agilent社製 7800x) で分析した。 

 

３ 分析結果及び考察 

3.1 質量濃度 

 各調査地点におけるPM2.5質量濃度の年平均値を表

４に、季節変化を図２に、日平均値推移を図３にそれ
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ぞれ示す。PM2.5 質量濃度の年平均値は一般環境より

道路沿道で高かった。前述のとおり、高津は冬季が欠

測であったが、これを除くと、平均値が最も高濃度を

示した季節は、田島・池上は春季であり、高津は秋季

であった。一方、平均値が最も低濃度を示したのは全

ての地点で夏季であった。各季節２週間ずつの調査で

あることから、高濃度イベントの有無や気象状況等の

影響により傾向は毎年異なる。また、日平均値の推移

は図３に示すとおりであり、環境基準値の35  g/m3を
超過した日はなかった。 

 

表４ PM2.5質量濃度の年平均値( g/m3) 
 一般環境 道路沿道 
 田島 高津 池上 

質量濃度 8.7 7.8 10.2 

 

 
図２ PM2.5質量濃度の季節変化 

 

3.2 水溶性イオン成分 

各調査地点における水溶性イオン成分の年平均濃度

を表５に、季節変化を図４にそれぞれ示す。 

PM2.5 中の水溶性イオン成分は、いずれの調査地点

においてもNO3
-、SO4

2-、NH4
+といった二次生成粒子（大

気中に放出されたガス状成分が化学反応により粒子化

したもの）を構成する成分が大半を占めていた。年平

均濃度については、全ての成分について田島より道路

沿道である池上のほうが高い傾向であった。また、

PM2.5 中の総イオン濃度については、田島、池上は冬

季が最も高かった。高津は欠測の冬季を除くと、秋季

が最も高かった。 

陰イオンに着目すると、年平均では NO3
-や SO4

2-がそ

のほとんどを占めた。 

NO3
-は冬季、秋季、春季の順で高く、夏季が最小であ

った。これは気温が低くなるほど NO3
-に係る気体と粒

子の平衡が粒子側に傾くためと考えられる。 

一方、SO4
2-は春季、夏季、冬季の順で高く、秋季が

最小であった。春季は、地域内での移流･生成に加え、

大陸方面からの広域的な移流が複合的に影響している

と推測される 3)。また、夏季、秋季及び冬季において

は、地点間の濃度差はほとんど見られなかったが、春

季においては、池上が他の２地点と比べて高濃度であ

った。この要因については、3.6で言及する。 

Cl-は、冬季に高い傾向が見られたが、これは気温が

高いとき粒子中にクロルロス（ナトリウムに比べて塩

素の比率が少ない粒子）が発生しているためであると

考えられる。大気中の HNO3 は、NH3 と反応して硝酸ア

ンモニウム塩を形成するが、温度が上がるとHNO3とNH3

に可逆的に変化する。このとき大気中の NaCl と HNO3

が反応してNaNO3粒子を生成し、Clは HCl となり沈着

除去される 4)。気温が低い冬季においては、クロルロ

スが発生しにくいため、他の季節よりも Cl-濃度が高

くなったと推察される。 

 

表５ 水溶性イオン成分の年平均濃度 ( g/m3) 
 一般環境 道路沿道 
 田島 高津 池上 

Cl- 0.11 0.046  0.17  

NO3
- 1.3 0.89 1.5 

SO4
2- 1.6  1.5  1.9  

Na+ 0.11  0.091  0.12  

NH4
+ 0.90 0.70 1.0 

K+ 0.061  0.050  0.097  

Mg2+ 0.015 0.012  0.021  

Ca2+ 0.039  0.023  0.071  

 
図３ PM2.5質量濃度の日平均値推移 
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図４ 水溶性イオン成分濃度の季節変化 

3.3 炭素成分 

各調査地点におけるOC及びECの年平均濃度を表６

に、季節変化を図５にそれぞれ示す。また、各地点に

おけるフラクションごとの季節変化を図６～８に示

す。 

PM2.5中の OCの年平均濃度は、田島3.2  g/m3、高

津3.5  g/m3、池上3.1  g/m3であり、ECは、田島0.61 

 g/m3、高津0.49  g/m3、池上1.1  g/m3であった。OC

は最も内陸に位置する高津で高く、ECは道路沿道であ

る池上で高かった。 

OCの季節変化については、夏季に高く、冬季に低い

傾向を示した。夏季は光化学反応により二次生成が活

発になり、濃度が高くなったと考えられる。 

EC の季節変化については、OC と比べると季節間の

濃度変動が小さいものの、秋季に高い傾向を示した。 

各炭素フラクションに着目すると、全季節において

OC2の濃度が最も高かった。田島、池上において、OC1

は冬季、OC2は夏季、OC3、OC4、EC1は秋季に高かった。

EC2、EC3については、季節変化は見られなかった。 

夏季においてOC2が高かったのは、大気中の光化学

反応が活発であったためだと考えられる。大気中の光

化学反応における最終生成物としてシュウ酸、マロン

酸、コハク酸等のジカルボン酸が挙げられる。炭素数

３～10 のジカルボン酸は OC2 にピークが現れるため、

これらの物質がOC2の高濃度化に関与していると推測

される 5)。 

 

 

図５ 炭素成分濃度の季節変化 

 

表６ 炭素成分の年平均濃度( g/m3) 
 一般環境 道路沿道 
 田島 高津 池上 

OC 3.2 3.5 3.1 

EC 0.61 0.49 1.1 

 

 

図６ 田島における炭素フラクションの季節変化 

 

図７ 高津における炭素フラクションの季節変化 

 

 

図８ 池上における炭素フラクションの季節変化 
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3.4 無機元素 

各調査地点における無機元素の年平均濃度を表７に

示す。 

 

表７ 無機元素の年平均濃度 (ng/m3) 
 一般環境 道路沿道 
 田島 高津 池上 

Na 110 68 100 

Al 19 16 27 

K 59 42 88 

Ca 38 26 57 

Sc 0.0083 0.0094 0.0099 

Ti 3.3 2.9 3.8 

V 1.4 0.62 3.0 

Cr 2.9 0.98 4.2 

Mn 8.2 3.1 13 

Fe 200 66 210 

Co 0.19 0.054 0.20 

Ni 5.5 1.6 5.4 

Cu 4.1 2.0 4.8 

Zn 30 15 36 

As 0.66 0.39 0.60 

Se 0.63 0.51 1.0 

Rb 0.18 0.11 0.26 

Mo 2.2 0.68 3.1 

Cd 0.16 0.081 0.13 

Sb 0.78 0.47 0.90 

Cs 0.044 0.016 0.068 

Ba 1.7 2.0 4.9 

La 0.082 0.055 0.13 

Ce 0.11 0.078 0.16 

Sm 0.0030 0.0039 0.0032 

Hf 0.0082 0.0065 0.014 

W 0.65 0.33 0.68 

Ta 0.026 0.042 0.029 

Th 0.0065 0.0092 0.0082 

Pb 3.6 2.3 5.7 

 

年平均濃度が高かったのはNa、Al、K、Ca、Fe、Znで

あった。Na、Kは海塩粒子に、Al、Caは土壌粒子に多

く含まれており、自然発生源由来として他の元素と比

べて環境中に多く存在している。Feは人為発生源由来

として鉄鋼業由来の粉じん、道路粉じん等に多く含ま

れている元素であり、Znは沸点が低く、タイヤ粉じん、

廃棄物焼却灰等に含まれている。 

地点で比較したときに内陸部の高津に比べて臨海部

の田島と池上で濃度が高い V、Cr、Mn、Fe、Co、Ni、

Cu、Zn、As、Mo、Pbは石油燃焼、鉄鋼業、廃棄物焼却

等の固定発生源の影響を受けたものと推測される 6),7)。

また、一般環境と道路沿道を比較したときに、道路沿

道で濃度が高い Ba はブレーキ粉じん、Al、Ca は土壌

もしくは道路粉じんの影響を受けたものと思われる。 

 

3.5 PMF法による発生源寄与率の推定 

 2020、2021 年度の PM2.5 成分分析データを用いて、

PMF法（Positive Matrix Factorization法）による解

析を行った。PMF 法は、発生源プロファイルを必要と

せず、多くのデータを統計的に処理して発生源解析を

行う手法である 8)。ソフトウェアは、アメリカ合衆国

の環境保護庁が公開しているPMF5.0を用いた 9)。 

PMF 法による解析を行うにあたって、異常値等を除

外するために、陽イオンと陰イオンのイオン当量比が

0.8～1.2を満たさないデータを除外した。 

本解析に用いた成分は、指標となり得るNO3
-、SO4

2-、

NH4
+、Na+、K+、Mg2+、Ca2+、OC、EC、Al、V、Cr、Mn、Fe、

Cu、Zn、As、Sb、Ba の 19 成分とした。検出下限値未

満の値は、検出下限値の1/2として扱った。 

発生源因子数は、発生源因子ごとに割り振られた成

分割合を比較した結果、最も妥当と考えられる６種類

に決め、発生源プロファイルを作成した。発生源の要

素は、①自動車・バイオマス燃焼・土壌粒子、②硫酸

系二次粒子、③硝酸系二次粒子、④鉄鋼業・廃棄物焼

却、⑤石油燃焼、⑥海塩粒子と想定し、発生源因子ご

との各成分の寄与濃度及び因子間の成分相対比を図９、

2020 年度及び 2021 年度の各地点における各季節の発

生源寄与割合を図10及び図11にそれぞれ示した。 

図 10及び図11から、発生源ごとの寄与割合の変動

をみると、各季節における特徴として、春季及び夏季

は硫酸系二次粒子、鉄鋼業・廃棄物燃焼、石油燃焼、

海塩粒子が高い傾向がみられた。春季及び夏季におい

ては、光化学二次生成が活発化することに加え、南風

が卓越したことにより固定発生源からの影響を受けた

ために、上述の項目の割合が高くなったと考えられる。

秋季は、自動車・バイオマス燃焼・土壌粒子が高くな

る傾向がみられた。秋季においては、比較的大気が安

定しているため自動車や土壌の影響を受けやすい。ま

た、野焼き等が増えることによりバイオマス燃焼の影

響が大きくなったと考えられる。冬季は、硝酸系二次

粒子が高くなる傾向が見られた。硝酸塩は粒子である

が、気温の低下によって粒子と気体の平衡が粒子側に

傾くために、他の季節に比べ硝酸系二次粒子の影響が

大きくなったと考えられる。 

調査地点ごとの年間を通しての特徴としては、固定

発生源が近傍にある田島及び池上では、高津に比べて、

鉄鋼業・廃棄物焼却、石油燃焼の寄与が大きかった。

また、道路沿道である池上では、他の２地点に比べて、

自動車・バイオマス燃焼・土壌粒子の寄与が大きかっ

た。 
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図９ 発生源因子ごとの各成分の寄与濃度及び因子間の成分相対比 
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図 10 PMF法による発生源寄与率（2020年度） 

 

 

図 11 PMF法による発生源寄与率（2021年度） 

 

3.6 2021年度春季の池上におけるSO4
2-高濃度要因 

春季の各調査地点における SO4
2-の経日変化を図 12

に示す。田島と高津は概ね同程度の濃度で推移してい

るが、池上は４日目、５日目、８日目、９日目、12日

目が田島と高津と比べて高濃度であった。SO4
2-は、大

陸からの越境汚染や石油燃焼、石炭燃焼等が原因で高

濃度になることが知られているが、池上でのみ高濃度

となったため、石油燃焼もしくは石炭燃焼が原因で生

じた局所的汚染であると考えられる。石油燃焼の指標

元素としては V と Ni が知られており、春季の池上に

ついてV、Ni間に相関が見られた（相関係数r = 0.64）

ため、石油燃焼の寄与があったと考えられる。また、

石炭燃焼の指標元素としてはAs、Se、Pbが知られてお

り、春季の池上についてAs、Se、Pb間に相関が見られ

た（相関係数r = 0.53～0.88）ため、石炭燃焼の寄与

もあったと推測される。 

次に、春季の池上におけるSO4
2-濃度と各測定項目と

の相関を調べたところ、V が最も高く（相関係数 r = 

0.90）、次いでNa（相関係数r = 0.76）、Ni（相関係数

r = 0.75）であった。石炭燃焼の指標成分であるAs、

Se、Pbについては、SO4
2-との相関が低かった（相関係

数r = 0.12～0.22）ため、春季の池上における特異的

なSO4
2-高濃度は、主に石油燃焼に由来するものと考え

られる。SO4
2-と石油燃焼の指標である V、Ni の経日変

化を図 13 に、池上の主風向を加えた各調査日の測定

結果を表８にそれぞれ示す。図13より SO4
2-とV、Niは

似た推移をしていることが見て取れる。また、表８よ

り、池上のみが高濃度になった４日目、５日目、８日

目、９日目、12日目の主風向はWSWもしくはCALM（風

速0.4 m/s 以下）であり、田島の1.5倍以上の濃度で

あるため、池上の近傍における船舶もしくは固定発生

源の石油燃焼による寄与が大きいことが推察された。 

SO4
2-/V と SO4

2-/As の散布図を図 14 に示す。SO4
2-/V

が大きいと石炭燃焼、SO4
2-/As が大きいと石油燃焼の

寄与が大きいとされており 10)、SO4
2-が3  g/m3以上の

日に着目すると、４日目、５日目、８日目、９日目、

12日目はSO4
2-/Asが大きいことが見て取れた。したが

って、本手法からもこれらの日において石油燃焼の影

響が大きいことが推察された。13日目については田島

及び高津においてもSO4
2-の濃度が高く、石油や石炭の

燃焼による特異的な寄与は見られなかったため、広域

的な現象であったと考えられる。 

春季の各調査地点におけるPMF法による発生源寄与

濃度の推定結果を図15に示す。４日目、５日目、９日

目、12日目は池上で石油燃焼の寄与が大きい結果とな

った。また、13日目は全地点で硫酸系二次粒子の寄与

が同程度かつ大きいため、PMF 法による解析結果から

も同様の要因が推察された。
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図 12 春季の各調査地点におけるSO4
2-の経日変化 

 

 
図 13 春季の池上におけるSO4

2-、V、Niの経日変化 

 

 

表８ 春季の池上におけるSO4
2-、V、Ni、主風向 

 

 

図 14 春季の池上におけるSO4
2-/Vと 

SO4
2-/Asの散布図 

 

 

図 15 春季の各調査地点におけるPMF法による発生源寄与濃度の推定結果（2021年度） 

 

４ まとめ 

(1) 2021年度における市内３地点のPM2.5年平均濃度

は、田島8.7  g/㎥、高津7.8  g/㎥、池上10.2  g/
㎥であり、道路沿道である池上で濃度が高かった。 

(2) PM2.5中の水溶性イオン成分は、NO3
- 、SO4

2-、NH4
+

といった二次生成粒子成分が大半を占めた。春季及

び夏季は SO4
2-の割合が最大であり、秋季及び冬季は

NO3
-の割合が最大であった。 

(3) PM2.5中の炭素成分は、OCは一般環境と道路沿道

で大きな差異がみられなかったが、EC は道路沿道で

濃度が高かった。夏季は OC2 濃度が高く、大気中の

光化学反応により生成される炭素数３～10のジカル

ボン酸が関与していると考えられる。 

(4) PM2.5中の無機元素は、Na、Al、K、Ca、Fe、Znが

多く含まれていた。内陸部の高津に比べて臨海部の

田島と池上で V、Cr、Mn、Fe、Co、Ni、Cu、Zn、As、

Mo、Pb の濃度が高かった。道路沿道の池上では Al、

Ca、Ba濃度が高く、ブレーキ粉じん、土壌、道路粉

じんの影響を受けたものと思われる。 

(5)2020、2021年度の成分分析データを用いて、PMF法

による発生源解析を行った結果、固定発生源が近傍

にある田島及び池上では、高津に比べて、鉄鋼業・廃

棄物焼却、石油燃焼の寄与が大きかった。また、道路

沿道である池上では、他の２地点に比べて、自動車・

バイオマス燃焼・土壌粒子の寄与が大きかった。 

(6) 春季の池上における SO4
2-高濃度の主な要因は、

SO4
2-/V と SO4

2-/As 及び PMF 法による発生源寄与濃度

推定結果から、石油燃焼による寄与が大きいことが
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推察された。 
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