
� はじめに
大気中に存在する浮遊粒子状物質は，粒径が１０µm

より大きい粒子は主に自然由来の粒子，１０µm以下

の粒子状物質（以下 SPM）は主に人口由来の粒子と

知られている。近年，粒径２．５µm以下の粒子状物

質（以下 PM２．５）は，肺沈着率が高いなどの理由よ

り，人体への有害性が高いといわれており，米国で

は１９９７年に新たに環境基準が追加導入されている。

日本においても環境省によってモニタリングマニュ

アルが設定され，データ収集が盛んに行われるよう

になってきたところである。１）２）しかし，これらのデ

ータについてはまだ十分に収集，解析が行われてお

らず，環境基準設定までにはいたっていないのが現

状である。

これらの粒子状物質の中には，発ガン性や変異原

性の疑いがあるとされる多環芳香族炭化水素（以下

PAHs）などの有害物質が含まれており，PAHs の粒

径別濃度分布を把握することは，環境リスクを把握

するうえで重要である。現在，PAHs の１つである

ベンゾ（a）ピレン（以下BaP）は大気汚染防止法の中

で優先取り組み物質の一つとして定められており，

継続的にモニタリングが行われているとこであるが，

その大気中濃度は全国的に見てほぼ横ばい状態であ

る。香川県内においても平成１０年度より定期的に

BaP 濃度の調査を行っており，その濃度は全国平均

値を上回る濃度で推移している状況であるが，その

原因については把握できていない。

一般には，PM２．５粒子のような微小粒子は人為発

生源，粗大粒子は自然発生源によるものであると考

えられている。そこで，県内の大気中粒子状物質に

含まれる PAHs の汚染源推定の手がかりを得るため，

また，PM２．５規制導入後の監視地点の基礎資料を得

るため，県内代表的な土地利用形態の地域において，

粒径別に PAHs の濃度調査を行い，大気中で検出さ

れる PAHs が微小粒子中にどの程度存在しているか

を把握することととした。

なお，本研究は３年計画で行っており，そのうち

の２年分の結果により，若干の知見が得られたので

報告する。

� 方法
１ 調査地点

移動発生源からの影響が大きいと考えられる地点

として幹線道路近傍を１地点，特定の固定発生源か

らの影響が大きいと考えられる地点として工業専用

地域近隣を１地点，そして，発生源を特定できない

一般環境地域を１地点の計３地点を調査対象地点と

した。
２ 調査期間

季節ごとの PAHs 濃度の変動を把握するため，調

査期間は各調査地点においてそれぞれ１年間とした。

また、試料採取機器が１セットしか所有していない

ことから，１年毎に調査地点を変更することとした。

実際には，平成１７年度は幹線道路近傍，平成１８年度

は一般環境地域（香川県内で有害大気汚染物質モニ

タリングにおいて継続定期にモニタリングしている

地点のうちの１地点を選出した。）で調査を行い，平

成１９年度は工業専用地域近傍で調査を行うこととし
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要旨
大気中に存在する浮遊粒子状物質のうち粒径２．５µm以下の粒子は肺沈着率が高いなどの理由より
人体への有害性が高いと言われている。それら粒子中に含まれる発ガン性や変異原性の疑いがあると
される多環芳香族炭化水素（以下 PAHs）濃度を調査した結果，自動車からの影響が大きい幹線道路近
傍では PAHs の７～８割が，特定発生源の確認できない一般環境地域では冬季には約５割が PM２．５
粒子中に存在することが確認できた。このように地点ごとにその組成比が異なることから，汚染源の
推定ができる可能性があると考えられる。
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ている。なお，今回は，平成１７年度及び平成１８年度

の結果をとりまとめた。
３ 試料採取

PM２．５サンプラー，SPM用分粒器を装着したロ

ーボリュウムエアーサンプラー及び分粒器無しのロ

ーボリュウムエアーサンプラーの計３台を平行運転

することにより，粒径の異なる浮遊粒子状物質を捕

集した。

試料採取は１サンプルにつき２４時間採取を基本と

して，季節ごとに２週間（平日８日間：計８サンプ

ル）行った。
４ 対象物質

調査対象とした物質は環境省が定める「有害大気

汚染物質に該当する可能性のある物質」に含まれる

PAHs のうち，次に示す９物質を対象とした。

ベンゾ（a）アントラセン[B（a）A]，ベンゾ（j）フル

オランテン＋ベンゾ（b）フルオランテン＋ベンゾ（k）

フルオランテン[BF]，ベンゾ（e）ピレン[B（e）P]，ベ

ンゾ（a）ピレン[B（a）P]，インデノ（１，２，３‐cd）ピレ

ン[I（１，２，３‐cd）P]，ジベンゾ（a，h）アントラセン

[DB（a，h）A]，ベンゾ（ghi）ピレン[B（ghi）P]。

なお、ベンゾ（j）フルオランテン，ベンゾ（b）フル

オランテン及びベンゾ（k）フルオランテンはクロマ

ト上で完全に分離することができなかったため，１

物質として扱った。
５ 分析方法

PAHs の分析方法については多数報告例１）２）があり，

それらと有害大気汚染物質測定法マニュアル３）を参

考にGC/MS を用いて分析を行った。

ａ 試料の調整

１日に試料採取した３種類のろ紙を全量あるいは

必要に応じて分取し，ジクロロメタンで抽出，シリ

カゲルカラムによるクリーンアップにより分析溶液

を得た。

ｂ GC/MS 測定条件

GC/MS は�島津製作所製QP５０５０を使用した。分
離カラムはAgilent 製 DB‐５MS（０．２５mm×３０m；膜

厚０．２５µm）を使用した。昇温条件は以下の通りであ

る。

気化室温度：２８０℃

カラム温度：６０℃（１min）→３０℃／min→２５０℃→

３℃／min→３００℃（１０min）

� 結果と考察
１ PAHs濃度

調査地点別，季節別の平均 PAHs 濃度を図１及び

図２に示す。

ａ PM２．５粒子中の PAHs

幹線道路近傍ではすべての物質において，夏季に

低濃度で秋季，冬季に高濃度になる傾向があった。

また，四季を通して，BF，I（１，２，３‐cd）P，B（ghi）

P の３物質の濃度が高く，夏季を除くと平均で１．０ng

/m３前後であった。反対にDB（a，h）Aは０．１ng/m３前

後と低い値を示した。

一方，一般環境地域では春季と秋季に低濃度で夏

季と冬季に高濃度となった。また，物質別に見ると

四季を通してB（e）P，I（１，２，３‐cd）P，B（ghi）P の

３物質の濃度が高く，B（e）Pでは夏季，冬季には平

均１．０ng/m３と一番高い値を示した。また，DB（a，h）

Aは幹線道路近傍と同様に０．１ng/m３前後と低い値を

示した。

ｂ SPM粒子中の PAHs

幹線道路近傍では PM２．５粒子と同様にすべての

物質において，夏季に低濃度で秋季，冬季に高濃度

になる傾向があった。また，物質別に見ても同様に

BF，I（１，２，３‐cd）P，B（ghi）P の３物質の濃度が高

く，DB（a，h）Aが低い傾向にあった。

一般環境地域では，PM２．５粒子と異なり，冬季に

高濃度となる傾向であった。物質別に見ると四季を

通してB（e）P，I（１，２，３‐cd）P，B（ghi）P の３物質

の濃度が高い傾向を，DB（a，h）Aが低い傾向を示

している。

c 全粒子中（以下 Total 粒子）の PAHs

幹線道路近傍でも PM２．５粒子と同様に全ての物

質で，夏季に低濃度で秋季，冬季に高濃度になる傾

向があった。また，物質別に見ても同様にBF，I

（１，２，３‐cd）P，B（ghi）P の３物質の濃度が高く，DB

（a，h）Aが低い傾向にあった。

一般環境地域では，SPM粒子と同様で，冬季に

高濃度となる傾向があった。物質別に見ると四季を

通してB（e）P，I（１，２，３‐cd）P，B（ghi）P の３物質

の濃度が高い傾向を，DB（a，h）Aが低い傾向を示

している。
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図１ 幹線道路近傍におけるPAHs濃度の季節別平均

濃度推移

図２ 一般環境地域におけるPAHs濃度の季節別平均

濃度推移
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２ PAHsの組成

各季節の PAHs９物質の合計濃度に対する各物質

の組成比を図３，図４に示す。

幹線道路近傍では PAHs 組成比は粒子径よらず，

ほぼ一定であるが，秋季と冬季に若干B（ghi）P が減

少し BFが増加する傾向にある。これに対し，一般

環境地域では四季を通して PM２．５粒子中の PAHs

組成比はほぼ一定であるが，SPM粒子と Total 粒子

は秋季と冬季にB（a）Pの比率が大幅に減少してい

る。この原因としては，一般環境地域の秋季，冬季

では２．５µmより大きい粒子中に存在するB（a）Pの

発生が少ない排出源からの影響を受けているのでは

ないかと考えられる。

図３ 幹線道路近傍におけるPAHs濃度の季節別平均

組成

図４ 一般環境地域におけるPAHs濃度の季節別平均

組成
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３ PAHsの粒径別濃度の比較

PM２．５サンプラー，SPM用分粒器を装着及び分

粒器無しのローボリュウムエアーサンプラーで採取

した粒子状物質をそれぞれ PM２．５粒子，SPM粒子，

Total 粒子と表現し，Total 粒子中 PAHs 濃度に対す

る PM２．５粒子中 PAHs 濃度の比（以下 PM２．５／Total）

及び Total 粒子中 PAHs 濃度に対する SPM粒子中

PAHs 濃度の比（以下 SPM/Total），及び SPM粒子中

PAHs 濃度に対する PM２．５粒子中 PAHs 濃度の比

（以下 PM２．５／SPM）を図５，図６に示す。

図５より、幹線道路近傍では季節，物質による大

きな変動はなく，PM２．５／Total は０．７１～０．８２，SPM/

Total は０．８３～０．９２，PM２．５／SPMは０．８１～０．９１で あ

った。これは，自動車という特定の汚染源からの影

響を強く受けているため，粒子状物質の組成が一定

になっているのだろうと考えられる。

それに対し，一般環境地域においては図６より，

季節及び物質によって大きく異なっていることがわ

かる。個別にみると，PM２．５／Total と PM２．５／SPM

で は 夏 季 に PM２．５の 比 率 が そ れ ぞ れ０．７１～

０．８２，０．８６～０．９３と 高 く な り，冬 季 に は０．４６～

０．６９，０．５６～０．８３と低くなる傾向が見られる。特に

冬季はB（a）Pを除けば夏季の半分ほどまでに PM

２．５の比率が低くなっている。それに対して，SPM/

Total では季節によらず０．７７～０．９１とほぼ一定であ

ることから，一般環境地域の PAHs 汚染は，冬季で

は２．５µm以下の粒子のみならず，２．５µm以上の粒

子による影響も大きいと考えられる。言い換える

と，２．５µm以上の粒子に PAHs のほぼ半数が含まれ，

また，２．５µm以上１０µm以下の粒子中には約４割の

PAHs が存在していると考えられる。

図５ 幹線道路近傍における粒径別PAHs濃度比 図６ 一般環境地域における粒径別PAHs濃度比
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このような現象は，一般環境地域は幹線道路近傍

のように特定の発生源がなく，季節により主要とな

る汚染源が異なっているのではないかと考えられる。
４ 粒径別PAHs濃度の相関

PM２．５粒子中の PAHs 濃度に対する SPM粒子，

Total 粒子中の PAHs 濃度の相関を表１～４に示す。

幹線道路近傍では一年を通して物質を問わず，PM

２．５粒子は SPM粒子及び Total 粒子の両方に対して

危険率１％で有意な相関関係が得られている。それ

に対し，一般環境地域では，冬季以外はではほぼ危

険率１％で有意な相関関係にあるが，冬季ではB（a）

Pのみ危険率５％で有意な相関関係が得られている

が，その他では有意な相関関係が得られない。

このことからも，一般環境地域では季節により汚

染源が異なっていることが推測できる。

� まとめ
大気中粒子状物質のうち，微小粒子側と粗大粒子

側のどちらに発がん性の疑いのある PAHs が存在し

ているかを把握するため，粒子径が２．５µm以下の

PM２．５粒子，１０µm以下の SPM粒子及びすべての

粒子状物質である Total 粒子の３種類について

PAHs 濃度調査を行ったところ，次のような結果が

得られた。

幹線道路近傍では，粒子径及び PAHs の種類に関

係なく，常に PAHs の濃度組成はほぼ一定であり，

濃度は夏季に低濃度となり，秋季，冬季に高濃度と

なる傾向にあった。一方，一般環境地域では，PM

２．５粒子とそれ以外の物質では PAHs の濃度組成に

違いが見られた。濃度は PM２．５粒子では夏季，冬

季に濃度が高くなる傾向にあったが，その他の粒子

表１ 幹線道路近傍における各物質のPM２．５濃度に対するSPM濃度相関

表２ 幹線道路近傍における各物質のPM２．５濃度に対するTotal 濃度相関

表３ 一般環境地域における各物質のPM２．５濃度に対するSPM濃度相関

表４ 一般環境地域における各物質のPM２．５濃度に対するTotal 濃度相関
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では冬季に著しく高濃度となった。その組成につい

ても，PM２．５粒子では季節によらずほぼ一定である

が，その他の粒子については，B（a）Pの成分割合が

冬季に低下する傾向にあった。

各 PAHs 濃度の PM２．５／Total，SPM/Total，PM２．５

／SPMは，幹線道路近傍では季節に無関係でほぼ一

定であり，SPM中の PAHs の８～９割は PM２．５に

含まれており，Total 中の PAHs の７～８割が PM２．５

に含まれていた。一方，一般環境地域では，PAHs

濃度の占める比率は夏季に PM２．５の比率が高くな

り，冬季にB（a）P除く物質で PM２．５比率が低くな

る傾向にあった。

PM２．５粒子中の PAHs 濃度に対する SPM粒子，

Total 粒子中の PAHs 濃度の相関では，幹線道路近

傍では一年を通して有意な相関関係が確認できたが，

一般環境地域では，冬季以外では有意な相関関係が

確認できたが，冬季ではB（a）P以外では有意な相

関関係が得られなかった。

以上のことから，特定の発生源からの影響を強く

受けている地点では，季節とは関係なく PM２．５粒

子に含まれる PAHs の比率は常に一定であることが

確認できた。しかし，特定の発生源の確認できない

地点では，季節によっては PAHs の半数近くが２．５

µm以上の粒子中に含まれており，その組成も異な

ることから，その組成比から汚染源の推定ができる

可能性があると考えられる。
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