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研究成果の概要（和文）：本研究課題では，ディーゼル排気ガスや黄砂（大気粉塵）の健康影響

調査に用いる大気粉塵中多環芳香族炭化水素類（PAH）の分析法を開発し，基礎データを得るこ

とを目的とした。大気粉塵中 PAH の効率の良い分析法を開発し，毎日大気粉塵を捕集してデー

タを得ることができるようになった。大気粉塵濃度は冬より春に高く，PAH 濃度は春より冬に

高いことが分かった。大気粉塵濃度や PAH濃度は最大風速の風向が南西方面の時に高いことが

分かった。 
 
研究成果の概要（英文）：The objectives of this study are the development of the method 
for polycyclic aromatic hydrocarbon (PAH) analysis to examine health effects of diesel 
exhaust emission and Asian dust (total suspended particulate: TSP) and the collection 
of basic data of change in TSP concentrations and PAH concentrations.  Efficient 
analytical method of PAH in TSP was developed and data could be obtained using TSP which 
were collected everyday.  The concentrations of TSP were higher in spring than in winter 
and the concentrations of PAH were higher in winter than in spring.  The concentrations 
of TSP and PAH were higher when wind direction at maximum wind speed was southwest 
(containing south southwest and west southwest). 
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１．研究開始当初の背景 
 
 気管支喘息をはじめとしたアレルギー疾
患の増加には，ディーゼル排気ガス由来の多
環芳香族炭化水素類（Polycyclic Aromatic 
Hydrocarbon: PAH）の影響が大きいとされて

いる。研究組織の中村らは，新しく開発した
フィルターを用いてディーゼル排出物質を
前処理してからマウスに投与することによ
り，気管支喘息が悪化するのを予防したり，
軽減できることを示した。この結果は，PAH
の気管支喘息悪化への関与を示唆している。
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環境省は，2005〜2009年に、幹線道路沿線の
局所的な大気汚染と健康影響に関する疫学
調査（SORAプロジェクト）を行った。大気汚
染と気管支喘息の関連を明らかにし，予防法
を考えることは重要な社会的課題となって
いる。 
 一方，中国やモンゴルから飛来する黄砂は，
その発生頻度や被害の甚大化が北東アジア
地域において共通の課題となっており，わが
国でも黄砂の健康影響についての関心が高
まっている。黄砂に付着した PAHが健康影響
に関連すると考えられるが，明らかにされて
いない。 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では，大気粉塵（黄砂を含む）や大
気粉塵に付着した PAHをはじめとした化学物
質による気管支喘息患者に対する影響を明
らかにし，予防法を開発することを目的とす
る。これを実現するためには，大気粉塵を毎
日捕集し，その濃度やそれに付着した PAHや
金属濃度を測定し，患者の症状と比較するこ
とが望ましい。しかし，これまでの大気粉塵
中 PAH 分析法では，PAH の抽出操作を 1 サン
プルずつ行うことが多く，1 日に分析できる
サンプル量が限られていた。そこで、本研究
課題では，一度に多くの大気粉塵サンプルか
ら PAHを抽出できる方法を開発し，毎日大気
粉塵を捕集しても効率よく分析できるよう
にすることを目指した。 
 また，得られたデータを用いて，大気粉塵
濃度や PAH濃度や金属濃度の比較（各日，各
月，各年）を行い，大気汚染物質の患者への
影響を調べるための基礎データとすること
を目指した。 
 大気粉塵濃度や PAH濃度が高くなる日を予
測できれば，大気粉塵や PAHによる健康被害
の予防に役立つと考えられる。そこで，大気
汚染物質の濃度を予測できるように，大気粉
塵濃度や PAH濃度と気象条件の関係について
調べた。 
 
３．研究の方法 
 
(1) 大気粉塵中 PAH分析法の開発 
 ハイボリュームエアサンプラー（MODEL- 
120SL，紀本電子工業）を用いて 24時間大気
粉塵（Total Suspended Particulate: TSP）
をフィルターに捕集した。ベンゼンとジクロ
ロメタンを用いて抽出溶媒の検討を行った。
抽出操作に使用するフィルターサイズを 80 
cm2から 1/2ずつ縮小して用い，必要なフィル
ター面積を検討した。また，ジクロロメタン
を用いた超音波抽出の時間や回数，必要な溶
媒量も検討した。 
 

(2) TSPの捕集および TSP中化学物質の分析 
 2011年 1月 4日〜6月 30日（3月 2日〜16
日は除く），2011 年 11 月 1 日〜2012 年 6 月
30 日，2012 年 11 月 1 日〜2012 年 3 月 31日
に，金沢において毎日 13:30 から翌日 13:30
まで 24 時間 TSP をフィルター（フッ素樹脂
処理ガラス繊維フィルターT60A20，Pall- 
flex）に捕集した。TSP 捕集前にデシケータ
ーに保管していたフィルターの重量を測定
した。TSP 捕集後デシケーター内にフィルタ
ーを 2 日間保管後，重量を測定し，TSP 捕集
時の積算流量を用いて TSP濃度を求めた。(1)
で決定した分析法を用いて，PAHを分析した。
TSP中のカルシウム，カドミウム，コバルト，
クロム，銅，鉄，マンガン，ニッケル，鉛は
原子吸光光度法を用いて分析した。 
 
(3) TSP濃度および PAH濃度に影響を与える
気象因子の検討 
 2011年 1月 4日〜6月 30日のデータ（TSP，
PAH，金属）を用いて検討した。気象庁が公
開している金沢の気象観測データを用いて，
TSP 濃度や PAH 濃度が高くなる気象因子を検
討した。 
 
４．研究成果 
 
(1) TSP中 PAH分析系の開発 
 TSP から PAH を抽出する際にベンゼンを使
用することが多いが，抽出効率が変わらなか
ったので安全面からジクロロメタンを使用
することにした。種々の条件を検討した結果，
PAH 抽出操作は以下の条件に決定した。フィ
ルター5 cm2を切り取り，ろ紙上でセラミック
ナイフを用いて約 3 mm角となるように刻む。
1サンプルから 2枚のフィルター（5 cm2）を
切り出し，再現性の確認を行う。褐色試験管
に移し，エタノール 625 µl を加えた後，ジ
クロロメタン 1.88 mlを加え，超音波抽出を
15分間行う。シリンジフィルターに通した後，
別の褐色試験管に抽出液を回収する。超音波
洗浄を再度行う。1 回目と同じ褐色試験管に
抽出液を回収する。ジメチルスルホキシド
100 µlを加えた後，抽出液を窒素下で濃縮す
る。アセトニトリル 200 µl を加え，シリン
ジフィルターに通した後，蛍光検出器付き高
速液体クロマトグラフィーを用いて分析す
る。分析対象の PAHは，フルオランテン，ピ
レン，クリセン，ベンツ[b]フルオランテン，
ベンツ[k]フルオランテン，ベンツ[a]ピレン
とした。 
 本分析法を用いると，同時に 12 サンプル
（窒素吹き付け濃縮装置の処理数による）の
抽出操作を行うことができる。12サンプルの
抽出操作を 7 時間程度で行うことができる。
本分析法を用いることにより，毎日捕集した
TSP の分析を効率的に行うことができるよう



 

 

になった。 
 
(2) TSP濃度および PAH濃度の月変動と年比 

較 
 以下の結果は，各年で傾向は同じであった。
TSP 濃度は，春に高く冬に低かった（図 1）。
6 月の TSP 濃度は低かった。黄砂の飛来は春
に多く，その影響を受けていることが考えら
れた。また，春になり気温が上がり，TSP が
大気中に舞い上がりやすいと考えられた。一
方，PAH 濃度は，冬に高く春に低かった。冬
は暖房期であり，PAH の発生が多いと考えら
れた。特に，暖房に石炭を用いる中国からの
飛来が考えられた。また，春になるにつれ，
4環の PAH濃度（特にフルオランテン濃度（図
2））の本研究課題で分析に用いた6種類のPAH  
 

図 1  大気粉塵（TSP）濃度の月変動および 
   年比較 
   平均 ± 標準偏差 
 

図 2 6種類の PAHに占めるフルオランテン 
   の割合の月変動および年比較 
   平均 ± 標準偏差 

濃度の合計に対する割合が低くなった。気温
が上がることにより，ガス状で存在すること
が多くなると考えられた。 
 以上のことの多くは，今までも報告されて
きたことであるが，本研究課題の特徴は，長
期間毎日捕集した TSP中の PAHを分析し，デ
ータとして使用できるようになったことで
あり，使用できるデータ数が多くなっても同
様の結果が得られたのが、重要な点である。 
 今後は， TSPの捕集や TSP中 PAHの分析を
引き続き行い，大気汚染に関する基礎データ
の蓄積を行っていきたい。さらに，本研究課
題で得られたデータや手法を用いて，TSP や
PAH と喘息患者の症状の関係を明らかにした
い。 
 
(3)TSP濃度およびPAH濃度に影響を与える気
象因子の検討 
 TSP 濃度は，降雨量や平均湿度と有意な負
の相関が，日照時間と有意な正の相関が認め
られた（表 1）。TSPが湿っていると大気中に
舞い上がりにくいためと考えられた。最大風 
 

表 1 TSP濃度と気象因子の相関 

 
速時の風向が南西方面（西南西，南西，南南
西）の時，TSP 濃度が有意に高く（図 3A），
TSP中 PAH濃度も高い傾向にあった（図 3B）。 
 

図 3 最大風速時の風向と TSP濃度（A）お 
   よび PAH濃度（B） 
      平均 ± 標準偏差，対応のない t検定 
   数字は n 
 
TSP濃度は，最大風速時の風向が南西方面で，
雨が降っていない時に有意に高かった（図 4）。 
 種々の PAHの比較では，最大風速時の風向
が南西方面の時に，フルオランテン，ピレン，
クリセン，ベンツ[a]ピレン濃度が有意に高
かった（表 2）。また，カドミウム，コバルト，
クロム，鉄，鉛濃度も，最大風速時の風向が



 

 

南西方面の時に有意に高かった（表 3）。金沢
の南西方面に中国があり，PAHや金属が同時 

図 4 最大風速時の風向の違いと降雨の有 
   無による TSP濃度の比較  
   平均 ± 標準偏差，二元配置分散分析 
     数字は n 
 
に運ばれてきていることが示唆された。TSP
中の鉛/鉄（Pb/Fe）比が高いと人為的発生源
由来と考えられるが，Pb/Fe 比が 0.015 以上
の時，それ以外の時に比べ，TSP中 PAH濃度 
 
表 2 最大風速時の風向の違いによる各々の 

   PAH濃度の比較 
NS: Not significant 

平均 ± 標準偏差（n），対応のない t検定 
 
表 3 最大風速時の風向の違いによる各々の 
   金属濃度の比較 

NS: Not significant 

平均 ± 標準偏差（n），対応のない t検定 
が有意に高かった。さらに，最大風速時の風
向が南西方面で Pb/Fe 比が 0.015 以上の時，
PAH 濃度は有意に高かった（図 5）。PAH も人
為的発生源由来であり，人為的発生源由来の
物質が同時に中国から運ばれてきているこ
とが示唆された。 
 今後は，TSP 中 PAH や金属の組成をより詳
細に解析したり，後方流跡線解析を行ったり，
環境省の公表している大気汚染データを用
いて，TSP の由来（地域や発生源）を明らか
にしたい。また，本研究課題で 3年間のデー
タを蓄積したので，今回検討した以外のデー
タも用いて，風向や乾燥（湿度が低い，日照
時間が長い）の他に，TSP や PAH 濃度が高く
なる条件を明らかにし，TSP や PAH による健
康影響の予防に役立てたい。 
 

図 5 最大風速時の風向の違いと Pb/Fe比の 
   違いによる PAH濃度の比較  
   平均 ± 標準偏差，二元配置分散分析 
     数字は n 
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