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研究成果の概要（和文）： 日中韓三ヵ国の共同体制で，蘭州，北京，ソウル及び本学能登半島大気観測ステー
ションで，夏季，冬季及び黄砂期にPM2.5を含む大気汚染物質を捕集して，PAHs及びガス相大気汚染物質の分析
を行った。各地域の大気汚染物質の濃度は，年々減少することがわかり，各国の環境対策の効果が明確に現れて
いることを明らかにした。それに伴って，我が国に飛来する大気汚染物質の量も有意に減少してきた。また，開
発した曝露チャンバーを用いて，異なる条件（酸，アルカリ）の下，PAHと中国の典型的な砂漠で採集した黄砂
との相互作用を確認したところ，PAHの変質反応に黄砂の寄与は本研究の条件下では認めなかった。

研究成果の概要（英文）：   With the cooperation of Japan, China, and South Korea, we collected air 
pollutants including PM2.5 at atmospheric monitoring stations in Lanzhou, Beijing, Seoul, and the 
Noto Peninsula during summer, winter, and Asian dust periods. Then, we analyzed PAHs in PM2.5 and 
several gaseous pollutants. The results show that the concentration of air pollutants in all regions
 decreased year by year, which was attributed to the effective control measures adopted by these 
countries. In the meantime, air pollutants transported to Japan over long distances have also been 
significantly reduced. In addition, the interaction between PAHs and Kosa particles collected from 
typical deserts in China was studied in the developed exposure chamber under different conditions 
(such as acidic and alkaline conditions). The results show that Kosa particles had no substantial 
effect on the chemical reaction of PAHs.

研究分野： 医歯薬学

キーワード： 大気汚染　黄砂　多環芳香族炭化水素　吸着　越境輸送

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究で得られたデータより，蘭州の大気汚染実態は初めて明らかにした。同時に，過去の結果も含めて詳細
に解析することにより，中国国内のPM2.5の発生，輸送と推移及びそれらを引き起す主要因を総括的に明らかに
することができた。また，本研究の実施により実大気中におけるPAHsの酸化メカニズムと黄砂の寄与を解明する
ために一歩前進することができた。さらに，本研究で得られた成果は，黄砂飛行ルート上にある東アジア地域の
国々の大気汚染対策を進める上で不可欠な科学的知見を提供し，同じく黄砂被害に直面しているアフリカやニュ
ージーランドに価値のある参考データを提供することができた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
大気汚染物質の中には，空気動力学径が 2.5 µm より小さい画分の微小粒子（PM2.5）があ

る。PM2.5 は混合物であり，石炭，石油などの化石燃料やバイオマスの不完全燃焼，土壌及
び海洋など直接発生する一次粒子とガスとして放出されたものが大気中で粒子化した二次
粒子からなるため，国や地域または気象条件によって，PM2.5 の主要発生源，構成成分及び
大気内挙動は異なる。アメリカがん協会の調査では，PM2.5濃度が 25 μm/m3 上昇することに
伴い，相対リスクは，全死亡で 1.16 倍，心肺疾患死亡で 1.25 倍，肺がん死亡で 1.37 倍の増
加（いずれも 95％CI）が認められた。国際がん研究機関は 2013 年に PM2.5をヒトに対する
発癌性が認められるグループに分類をし，さらに，世界保健機関は 2016 年に世界中の大気
汚染に関連する死者は年間約 300 万人にも上る報告書を公表した。従って，PM2.5 の主要発
生源，構成成分及び大気内挙動を明らかにすることは，地域住民の健康を守り，適切な環境
保全対策を講じる上で極めて重要である。 
一方，PM2.5 の構成成分である，ベンゾ[a]ピレンに代表される多環芳香族炭化水素類

（PAHs：大気中で直接または二次的に生成するヒドロキシ体，ニトロ体，ケトン体及びキ
ノン体も含む）の多くは，強い発がん性／変異原性／内分泌かく乱性を有する。申請者らが
能登半島で 2004 年より現在まで継続している観測結果では，初冬から春先にかけて，中国
北部の都市域で発生する高濃度 PAH の一部は，黄砂と共に我が国まで長距離輸送されてい
ることを明らかにし，生態系への影響が懸念されている。 
我が国に飛来する黄砂の粒径は 3～5 μm あたりにピークがあるが，PM2.5 に入る黄砂も少

なくない。黄砂の中に硫酸塩や硝酸塩が多く含まれるが，これらは主に黄砂が西から東へ移
動中，中国の工業地帯で排出される大気汚染物質が酸化し二次的に発生すると推測されて
いる。また，申請者らは曝露チャンバーを用いて黄砂の触媒作用を調べたところ，酸性ガス
の共存化で，PAH が速やかにより毒性の強いヒドロキシ体，ニトロ体さらにキノン体に変
化する。これらの結果により，黄砂が大気汚染物質との間に相互作用を生じ，大気汚染物質
の毒性を増すことが考えられた。黄砂の我が国に飛来する時期は中国の暖房使用期間（11 月
から翌年の 3 月末まで）に重なることがあり，しかも中国の沿海工業地帯や韓国の上空を経
由するケースが多いが，しかし，反応生成物及び反応メカニズムに関する研究は殆どなかっ
た。 
 
２．研究の目的 
金沢大学輪島大気観測ステーション（Kanazawa University Wajima Air Monitoring Station: 

KUWAMS），北京，蘭州（中国）とソウル（韓国）において，PM2.5 を捕集して PAHs 分析
し，各地域における大気中 PAHs の汚染特徴を明らかにすることと中国で採集したバックグ
ラウンド黄砂を開発した曝露チャンバーに適応し，模擬大気環境条件下における黄砂とモ
デル PAHs との相互作用の生成物とメカニズムを明らかにすることを目的とした。 
 
３．研究の方法 
（1）大気環境測定 
 各サンプリング地点において，PM2.5 インパクター付きハイボリウムエアサンプラーを設
置し，夏季と冬季に PM2.5及びガス相に存在する大気汚染物質を捕集して，所定の方法を用
いて PAHs などの分析を行った。なお，KUWAMS においては，黄砂期を含めて，計画期間
中にサンプリングを連続的に行っていた。 
（2）モデル実験 
 モデル PAHs として，主にガス相に存在するナフタレン（Nap）を用いて，これまでの研
究デザインと違って反応性ガスを共存させない前提に，摸擬した大気環境（酸，アルカリな
ど）の条件の下，紫外照射有無における Nap の吸着及び変質反応を調べて，生成物の同定
及び生成メカニズムの推定を行った。 
 
４．研究成果 
（1）大気環境の測定 
 KUWAMS 
 Figure 1 は KUWAMS の大気中 PAHs の経年変動を示した。また比較のために，2014 年か
らの観測結果も併せて示した。大気中総 PAHs の年平均濃度は，2017 年では 404 pg/m3，2018
年では 310 pg/m3，2019 pg/m3 年では 220 であり，2014 年より年々低減傾向にあった。偏西
風の卓越時期（1～3 月，11～12 月）においても，大気中總 PAHs 濃度は，2017 では 611 pg/m3，
2018 年では 540 pg/m3，2019 年では 291 pg/m3 であり，いずれも対応する年平均濃度より高



かったが，我が国に飛来する PAHs の量も年々減少した。一方，新型コロナウイルス（COVID-
19）の影響で，旧暦春節（1 月 25 日）後に中国各地で相次ぐ経済産業の停止に伴って，2 月
と 3 月に産業活動及び自動車に由来する PAHs 濃度と長距離輸送分が減少と推測し，比較を
行ったところ，本年度 2 月~3 月の輪島測定局の大気中 PAHs 濃度は，231 pg/m3 であった。
対して，昨年度の同時期にはそれぞれ 420 pg/m3 であったため，新型コロナウイルスの影響
により中国経済活動の減速で越境輸送大気 PAHs が半減した。同時に観測したガス成分大気
汚染物質濃度は，SO2 では 0.0－9.9 ppb，NO2では 0.1－6.7 ppb であり，いずれも定量下限に
近いレベルで推移していた。しかし，調査期間中における O3 濃度の最高１時間値は，それ
ぞれ 39.6（2017 年），45.8（2018 年）と 43.6 µg/m3（2019 年）であり，KUWAMS の周辺に
O3を消耗する NO などの反応種の濃度が低いため，高いレベルを維持していた。 
 

 
Figure 1. Yearly variation in PAHs from 2014 to 2020 at KUWAMS. 

 
蘭州，北京，ソウル 
 本研究では，2017 年度に蘭州，2018 年度に北京，2019 年度にソウルにおける大気中 PAHs
の調査を夏季（7 月から 9 月）と冬季（12 月から 1 月）に分けて行った。蘭州の大気中 PAHs
濃度は，夏季には 15.0 ng/m3 であり，冬季には 28.9 ng/ｍ3 であった。蘭州のサンプリングサ
イトは蘭州大学の半乾燥地域研究所であり，KUWAMS と同じくバックグラウンド地域であ
るが，その濃度は冬季に KUWAMS のそれより約 60 倍高かった。北京の大気中 PAHs 濃度
は，夏季には 20.3 ng/ｍ3であり，冬季には 32.8 ng/ｍ3 であった。中国の北部では，冬季に集
中暖房を実施するため，石炭燃焼器具や施設から発生する PAHs は大気汚染を一層に深刻化
することは言うまでもないが，本研究では中国北部都市の大気汚染の深刻さが再び伺われ
た。しかし，これまでの調査結果と比較したところ，北京冬季の大気中 PAHs 濃度は 2010
年（216 ng/ｍ3）より大幅に低減したことが分かり，中国政府が行われた環境対策の効果は
現れ始まったことを明らかにした。一方，ソウルの大気中 PAHs 濃度は，夏季には 15.6 ng/
ｍ3 であり，冬季には 28.1 ng/ｍ3 であった。後方流跡線解析法を用いて評価したところ，冬
季に，ソウルの大気中 PAHs の一部は中国北部より越境輸送されることが示唆されたが，さ
らなる検討が必要だと考えられた。 
 
（2）モデル実験 
主のガス相に存在するナフタレン（Nap）をモデル PAH とし，中国の典型的な砂漠地域で

採集したバックグラウンド黄砂（AD1:ゴビ砂漠，AD2：タクラマカン砂漠，AD3:ホルチン
沙地，AD4:黄土高原）との相互作用を評価した。飽湿条件における黄砂の Nap の物理吸着
は，黄土高原から採集した黄砂以外に殆ど示さなかった（Fig. 2）。黄土高原の黄砂では，Nap
をラングミュア吸着モデルに当てはまる，単分子層的に吸着したが，その吸着容量が非常に
小さかった（Fig. 3）。また，紫外照射における Nap の光分解反応は，2-ホルミルシンナムア
ルデヒドと 1,4-ナフトキノンの生成が確認されたが（Fig. 3），黄砂共存下では，生成反応速
度がいずれも遅かった。その原因として，黄砂の共存による消光作用が考えられた。しかし，
実際に黄砂と PAH が越境輸送時に，共存する酸性ガスや粒子の表面性状により，PAH の酸
化メカニズムが極めて複雑化になると考えられるため，なお多くの研究課題が残されてい
る。 

 



 
Figure 2. The adsorption of Nap on different AD samples in a 14 mg/L Nap aqueous solution. 

 
 
 

 
 
Figure 3. Proposed photodegradation scheme of Nap in aqueous solution under shortwave UV 
radiation on the basis of McConkey et al., 2002 and Vialaton et al., 1999. R represents the radial 
immediate. P represents the product. 
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