Supplementary information

Table S1. Daily values for elemental concentrations in the PM,, analysed in gravimetric filters in Kumamoto during 22 March-28 April 2011. Each sample bears
the date when 24-hour sampling started at midday and therefore includes the first half of the following day. PM and major element concentrations are in ug/ms,
trace elemental concentrations in ng/m3. Mineral=C0,>+SiO,+Al,O,+Ca+Fe+K+Mg; OM+EC= Organic matter + elemental carbon; SIC=NH,*+NO,+SO,%;
Marine=Na+Cl.

Date 220311 230311 240311 250311 260311 270311 280311 290311 300311 310311 010411 020411 030411 040411 050411 060411 070411 080411 090411 100411 110411 120411 130411 140411 150411 160411 170411 180411 190411 200411 210411 220411 230411 240411 250411 260411 270411
pg/m?

PM, 3065 2294 3639 2750 2825 2846 47.60 6573 4755 6007 5000 40.35 3385 2294 27.97 1875 2299 27.72 4507 5234 3778 4036 4160 2803 5486 6399 5473 2895 1860 3366 4758 2990 3095 3634 3380 3143 3330
OM+EC 703 693 1123 664 842 88 1103 1178 1154 1648 1223 1101 640 453 776 58 391 426 872 1042 736 948 879 970 901 1816 1340 686 513 1011 1167 878 951 905 819 632 499
oc 399 396 613 395 472 501 624 680 671 956 693 642 367 260 424 330 217 249 541 614 419 515 491 533 517 1033 788 429 278 546 678 516 519 520 448 378 28l
EC 084 054 121 044 067 065 102 076 072 10l 08 061 050 042 08 051 047 039 052 080 066 104 08 095 071 130 076 030 055 107 08 052 08 055 084 049 062
coy 219 086 165 118 067 062 18 100 108 138 081 070 084 094 094 08 102 113 241 211 130 133 115 106 125 144 133 152 060 106 189 095 064 045 099 162 159
sio, 678 244 497 381 300 238 552 373 413 489 315 247 402 466 397 262 299 425 833 724 472 494 410 317 360 443 415 492 140 337 846 335 220 138 277 460 469
ALO, 226 081 166 127 100 079 18 124 138 163 105 08 134 155 132 087 100 142 278 241 157 165 137 106 120 148 138 164 047 112 28 112 073 046 092 153 156
ca 079 030 068 042 024 023 08 044 040 056 033 024 031 039 038 031 03 036 08 08 047 051 045 039 042 048 045 058 020 038 077 036 02 017 041 060 053
Fe 081 032 068 047 037 032 077 059 058 073 050 035 052 061 051 031 030 049 099 094 054 058 057 041 050 059 055 054 019 041 090 036 027 024 042 050 06l
K 054 023 037 024 021 016 053 052 048 066 053 038 030 019 023 017 019 033 065 070 054 052 062 034 055 067 059 037 013 030 055 024 034 037 040 033 048
Na 061 038 032 068 024 016 036 025 033 048 037 074 057 040 045 062 105 030 051 046 049 043 042 035 088 109 102 072 06l 078 061 060 046 025 035 111 075
Mg 040 016 025 022 012 011 025 014 019 022 013 014 015 014 014 015 019 023 046 037 024 023 019 019 025 029 026 026 012 020 029 016 014 008 015 029 032
cl 080 017 047 099 062 060 036 079 039 039 02 054 050 122 na na na na 019 010 017 021 039 080 043 065 064 052 047 046 021 031 068 038 026 121 021
NOy 440 387 598 284 495 48 813 1612 825 1111 58 505 485 177 286 248 115 131 421 458 725 555 632 349 615 442 374 170 202 353 291 171 352 503 246 148 373
SO, 510 315 373 400 450 377 921 1656 920 1091 784 878 558 190 299 280 326 406 457 703 1028 515 1092 556 1800 1121 1699 390 197 330 725 599 606 1046 952 586  7.04
nss-SO,* 503 310 370 392 447 375 916 1653 916 1085 780 869 552 185 294 272 313 403 451 697 1023 509 1087 552 1789 1108 1687 38 190 321 718 592 600 1043 948 572 695
NH,* 058 054 065 046 068 108 154 431 159 246 13 110 076 031 032 031 033 08 075 113 09 064 115 057 172 179 168 027 020 037 072 062 070 154 087 036 078
ng/m*

Li 092 031 069 048 037 029 097 092 059 076 058 046 053 040 042 026 025 055 115 113 070 063 074 047 070 076 072 056 015 038 08 031 031 030 048 053 068
Be 006 004 003 003 002 00l 004 003 003 005 004 004 004 004 004 003 003 004 006 007 005 004 005 004 004 004 004 004 002 003 006 003 003 003 003 004 005
sc 084 na 08 107 15 <dl. 003 038 156 081 141 076 150 269 137 078 028 024 261 412 08 065 121 <dl 010 100 073 076 042 060 102 <dl <dlL 179 004 119 200
T 5808 2818 5506 4640 3296 2658 60.66 4366 4715 5824 3683 3043 4562 5045 4589 3206 3311 4350 8721 7730 5120 5161 4338 37.67 4164 4982 4450 5413 1798 4024 9101 3436 2630 17.87 3448 50.74 4247
v 472 316 344 226 261 243 371 352 471 466 449 517 345 255 307 202 191 344 437 514 402 279 419 272 857 465 519 28 134 167 365 337 310 283 242 357 49
cr 282 184 402 246 292 269 48 490 424 073 006 <dl <dl <dl 011 113 064 149 271 306 38 381 228 152 563 228 193 109 042 118 190 050 072 111 107 127 198
Mn 2019 1438 3058 1684 1385 1284 3545 3231 3023 3444 2763 2202 2150 1923 2197 991 932 2097 3085 3686 2154 2191 2558 1590 2750 2590 2357 1807 813 1625 2951 1124 1250 1285 17.99 1628  24.63
Co 03 020 034 025 021 017 038 03l 029 034 024 019 025 025 026 014 013 023 042 042 02 024 025 017 028 027 025 023 008 017 035 015 012 011 017 023 026
Ni 268 205 433 300 368 346 458 446 490 466 458 436 379 312 418 133 09 18 219 278 223 249 311 217 439 299 312 194 118 172 163 124 156 147 141 176 255
Cu 568 460 764 351 609 58 893 969 720 1112 957 554 440 424 683 326 238 342 568 984 494 541 770 576 1069 729 646 238 326 476 671 545 312 58 639 361 543
n 67.15 7318 8872 3416 37.47 5368 12021 14300 15149 14431 11024 6624 49.83 3460 4251 1966 2203 3003 5850 11205 6055 6436 13202 8L97 13090 97.85 87.91 2481 2314 5069 5653 5771 4298 7014 9132 2808 8651
Ga 063 031 052 032 033 027 08 124 077 077 060 044 043 029 027 016 015 040 063 075 049 041 063 035 068 067 064 035 009 023 054 024 029 038 042 031 058
As 341 202 276 094 275 207 58 533 323 532 394 296 233 175 154 039 062 110 262 32l 304 250 452 151 531 506 448 069 052 135 218 109 153 195 258 132 282
Se 077 03 080 033 052 045 153 096 10l 169 09 075 100 053 051 030 039 069 098 16l 093 08 148 08 05 076 053 037 035 052 08 057 064 018 074 065 110
Rb 248 097 176 124 104 08 247 254 237 296 226 163 146 091 089 057 055 134 309 324 191 185 299 142 256 252 229 155 038 10l 224 078 115 144 175 121 205
sr 615 225 402 270 169 118 479 333 315 401 259 227 266 241 229 236 267 367 740 626 423 347 360 273 368 371 371 33 105 230 531 220 176 144 260 412 399
cd 066 031 039 016 040 032 077 111 056 073 064 050 051 026 030 012 009 033 044 065 042 036 111 049 113 089 08 015 015 020 031 044 029 040 036 016 048
sn 128 084 158 076 124 115 240 302 195 268 243 172 118 081 149 099 057 096 142 232 124 100 217 165 388 250 244 053 051 090 156 208 087 129 158 099 150
sh 113 095 184 075 132 120 242 28 20l 258 275 123 093 062 149 062 055 092 151 269 146 151 211 233 301 245 202 039 08 138 169 68 08 15 136 067 127
Cs 034 014 024 016 014 013 038 043 042 048 037 02 024 017 012 006 005 016 042 048 025 021 048 019 041 033 031 017 004 009 023 009 016 025 026 013 028
Ba 1395 897 1289 826 696 699 1939 1115 1188 1384 920 536 663 504 794 892 531 883 1762 1988 1223 1142 2348 873 1029 992 909 884 420 820 1531 49 605 779 848 952 1070
La 077 033 063 028 026 014 068 037 04l 059 037 028 037 024 029 024 023 049 093 094 054 053 057 033 048 058 058 050 015 033 070 025 032 025 046 047 066
Ce 147 062 111 065 035 020 131 069 093 103 063 046 071 063 053 052 08 09 18 18 104 119 097 062 09 097 09 091 040 061 139 058 056 055 078 100 122
Pr 017 007 011 006 003 00l 014 006 007 010 005 004 007 006 006 006 005 011 022 019 012 009 008 005 007 008 008 009 00l 006 015 005 005 003 006 010 012
Nd 056 024 033 019 010 002 043 017 021 027 012 008 020 015 013 020 019 037 07L 064 041 036 032 021 027 032 030 037 008 022 055 018 019 012 022 035 040
sm 013 006 003 <dl <dl <dl 005 00l 002 003 <dl <dlL 001 <dl <dl 005 005 008 015 013 009 008 007 005 006 007 006 008 002 005 013 004 004 003 005 009 008
Eu 004 003 001 <dl <dl <dl 00l <dl 00l 00l <dl <dlL 001 001 001 003 003 004 004 004 003 003 003 002 002 002 002 003 <dl 002 002 00l 00l <dlL 001 001 00l
Gd 013 007 001 <dl <dl <dl 004 <dl 00l 00l <dl <dl <dl <dl <dl 006 005 009 015 014 010 008 008 005 006 007 007 009 002 006 013 004 004 002 004 009 007
T 002 001 <dl <dl <dl <dl <dl <d. <dl 00l <dl <dl <dL <dlL 001 001 00l 00l 002 002 002 <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl 002 <dl 00l <dL <dlL 001 00l
Dy 011 008 <dl <dl <dl <dl <dl. <dl <dl. 00l <dl <dl <dl <dl <dl 007 005 008 013 012 009 003 004 002 002 0038 002 005 <dl. 003 012 003 004 002 003 008 005
Ho 002 001 <dl <dl <dl <dl <dl. <d. <dl <dl <dl <dl <dL <dl <dl 00l 00l 00l 002 002 00l 00l 001 <dl <dl 001 <dl 00l <dl <dl 002 <dl <dl <dl <dlL 001 00l
Er 005 003 <dl <dl <dl <dl <dl. <d. <dl 00l <dl <dlL 001 <dl <dl 003 003 004 006 006 004 00l 00l 001 001 00l 00l 002 <dl. 00l 006 002 002 001 002 004 003
™ 002 002 <dl <dl <dl <dl <dl <dl. <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl 002 002 002 002 002 002 <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl 00l <dl <dl <dl <dl <dl <dl
Yb 005 003 <dl <dl <dl <dl <dl. <d. <dl 00l <dl <dlL 001 <dl <dl 0038 002 003 006 006 004 002 002 001 001 001 00l 002 <dl 00l 005 002 002 001 001 003 002
Lu 002 <dl  <dl <dl <dl <dl <dl <dl. <dl 002 <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl 002 002 <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl 002 <dl <dl <dl <dl <dl 002
Hf 049 063 047 047 048 048 057 048 056 055 047 045 055 042 051 046 045 056 051 056 047 038 038 037 034 037 035 03 032 040 064 056 057 056 055 061 055
Ta <dl 005 002 005 00l <dl 004 <dl 002 <dl <dl <dl 005 <dl 003 <dl <dl <dlL 003 009 <dl <dl <dl <dl. <dl <dl <dl <dl <dl <dl 004 <dl. 010 <dl. <dl <dl <dl
w 066 086 108 043 100 056 08 130 064 091 070 050 087 060 076 016 008 040 079 095 127 119 075 069 135 168 096 029 056 206 104 052 069 044 060 034 065
il 014 007 013 006 007 006 028 039 020 035 033 021 019 012 008 003 005 008 018 037 017 010 035 013 033 034 034 006 002 005 013 007 007 018 025 007 018
Pb 2765 1445 2437 1000 1868 1328 4534 6250 3283 4998 4263 2881 1863 684 936 384 307 1376 2887 4471 2453 1687 5072 2240 57.39 4436 4047 783 444 686 1446 1607 1361 2896 27.23  7.66 28.03
Bi 051 025 064 018 033 026 09 13 077 115 089 054 038 024 054 007 008 073 055 095 046 042 083 042 165 099 097 023 019 032 041 026 037 074 071 024 065
Th 017 009 <dl <dl <dl <dl 009 <d. <dl. 016 014 011 014 005 013 001 <dl 004 023 022 008 <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl. <dl. 029 011 011 008 010 017 019
u 017 015 <dl <dl <dl <dl <dl. <d. <dl <dl <dl <dl <dl <dl <dl 012 009 015 021 018 015 002 006 004 004 004 005 005 <dl. 004 019 009 009 006 006 012 010
pg/m?

Mineral 1376 511 1025 762 561 462 1155 767 823 1006 649 510 747 849 749 529 604 820 1646 1457 938 975 845 662 777 936 872 984 311 684 1570 653 452 315 605 947 978
OM+EC 703 693 1123 664 842 88 1103 1178 1154 1648 1223 1101 640 453 776 58 391 426 872 1042 736 948 879 970 901 1816 1340 686 513 1011 1167 878 951 905 819 632 499
sic 1008 756 1036 731 1012 968 1888 3699 1905 2447 1502 1493 1119 399 617 559 474 623 953 1273 1851 1134 1839 962 2586 1742 2241 587 418 721 1088 832 1027 1703 1285 770 1154
Marine 140 056 079 167 08 076 072 104 073 087 063 128 107 162 08l 08 135 207 070 056 066 064 080 114 131 174 166 124 108 124 081 090 114 062 061 233 096

Trace metals  0.24 0.18 0.25 0.14 0.14 0.14 033 0.34 0.32 0.37 0.28 0.20 0.18 0.15 0.17 0.10 0.09 0.15 0.28 0.35 021 020 032 0.20 0.33 0.27 0.25 0.14 0.07 0.15 027 0.17 0.14 0.18 0.22 0.16 0.25



