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研究成果の概要（和文）：近年、黄砂の飛来とアレルギー症状の関連が報告されているが、症状の増悪の原因と
なる黄砂の特性やアレルギー症状の病態との関係については、不明な点が多い。本研究では、アレルギー症状の
増悪と関係する可能性のある黄砂の特性やアレルギー性結膜炎の病態に関する知見を得ることを目的とし、春季
の福岡において大気観測とアレルギー性結膜炎の症状に関する調査と涙液の採取を行った。大気観測の結果、黄
砂飛来時には単位大気体積中の粗大粒子の酸化能が高まることが明らかとなった。また、可溶性マンガン濃度の
増加が黄砂飛来時の粗大粒子の酸化能の上昇の重要な要因の一つであることが示唆された。

研究成果の概要（英文）：Asian dust affects Japan especially in spring. Previous studies have 
observed association of Asian dust events with worsening of allergenic diseases.　However, 
characteristics of Asian dust particles that cause the adverse health effects and its relation to 
pathogenesises of the allergenic diseases have been poorly understood. To elucidate the 
characteristics of dust particles that can be a factor causing the allergenic reactions and the 
pathogenesis of the allergenic diseases relating to Asian dust exposure, this study performed 
atmospheric aerosol sampling and collected questionnaires and tear samples from healthy subjects. 
Results of the atmospheric observation revealed that oxidative potential of coarse particles 
increases during Asian dust events. Soluble manganese is suggested to be an important factor causing
 the high oxidative potential of coarse particles during Asian dust event.

研究分野：大気科学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

1. 研究開始当初の背景 

 

黄砂は、日本では、春先から初夏にかけて、
しばしば観測される大気現象である。近年、
日本における疫学研究により、黄砂曝露と
眼・鼻・咽喉頭・喘息のアレルギー性疾患の
増悪との関係が報告されている。しかし、黄
砂がヒトの健康に影響をおよぼす要因やメ
カニズムは明らかにされていない。また、こ
れまでの疫学研究では、黄砂曝露指標として、
PM10(粒径 10μｍ以下の粒子の質量濃度)や気
象庁が提供する目視観測に基づいた黄砂情
報、またはライダーデータ(光の消散係数と
偏向解消度)などが用いられてきた。しかし、
黄砂の健康影響に直接関係する可能性のあ
る化学成分や指標に関する観測データはほ
とんど得られておらず、健康影響との関係も
明らかになっていない。 

 
2. 研究の目的 
 
本研究は、春季の福岡市において、大気観測
と大気エアロゾル粒子のサンプリングを行
い、健康影響に直接関係する可能性のある化
学成分(遷移金属)や指標(酸化能)の黄砂飛
来時の変化を明らかにすることを目指した。
また、黄砂を含む粗大粒子の特性とアレルギ
ー性結膜炎の病態との関係を明らかにする
ことを目指した。 
 
3. 研究の方法 
 
(1)大気観測 

2016 年 3 月から 5月にかけて、光学式粒子
カウンタ(OPC)を用いた大気エアロゾル粒子
の粒径別粒子数濃度の測定を行った。同時に、
インパクターサンプラーを用いて、大気エア
ロゾル粒子を粗大粒子(粒径 > 2.5μm)と微
小粒子(粒径 < 2.5μm)に分級してサンプリ
ングを行った。採取した粒子サンプルを用い
て、以下の 4種類の化学分析を行った。 
① 金属元素濃度 
② 可溶性金属元素濃度 
③ 水溶性イオン成分濃度 
④ 酸化能(DTT 消費率) 
金属元素濃度については、前処理として

HF-HNO3-H2O2 を用いたマイクロ波加熱分解を
行った後、誘導結合プラズマ質量分析
(ICP-MS)による各種金属元素濃度の分析を
行った。可溶性金属元素濃度については、ｐ
H7.4 のトリス硝酸緩衝液によるサンプルの
抽出と不溶性粒子の濾過による除去を行い、
ICP-MS により抽出液中の各種金属元素濃度
の分析を行った。イオン成分は超純水でサン
プルの抽出を行い、イオンクロマトグラフィ
ー(IC)を用いて各種イオン成分の濃度の分
析を行った。酸化能は、DTT アッセイを用い
て測定を行った。DTT アッセイは、ジチオス
レイトール(DTT)の消費速度を指標として、
物質の酸化能を測る方法である。本研究では

pH7.4 のリン酸緩衝液中における 100μM の
DTT の消費速度の測定を行った。 
 
(2)結膜炎調査 
 黄砂飛来時期において正常群を対象に涙
液を採取し、黄砂量、IgE、その他各種サイ
トカインを測定し、同時に問診や臨床所見を
把握することで、黄砂と眼表面におけるアレ
ルギー反応のメカニズムについて検討した。
対象は 2016 年 4 月から 5 月まで期間におい
て、20 歳以上の成人のコンタクトレズ非装用
者で 4名の健常者を対象とした。これらに対
して、計 11 回の測定を行い、これに加えて
期間中に眼症状が出現した場合は、これら計
測と同時に診察、問診を追加記載とした。 
なお、アレルギー所見の解析については「ア
レルギー性結膜疾患の新しい臨床評価基準
と重症度分類」を元に臨床評価をスコアリン
グした。これと同時に、Japanese allergic 
conjunctival disease(以下，JACQLQ)を使用
し、自覚症状についても問診によりスコアリ
ングを行った。涙液中の検査に関しては，総
IgE 抗体量および各種サイトカイン(Eotaxin, 
IgE, IFN-γ, IL-2,IL-4, IL-5，IL-6，IL-10, 
IL-12, IL-13，MCP-1, RANTES，TNF)を Human 
CBA Flex set を使用して計測する。黄砂粒子
の検出に関しては，洗眼液に含まれている液
中微粒子を電子顕微鏡およびエネルギー分
散型 X線分析によって解析する。 
 
4. 研究成果 
 
(1) 大気観測 

Fig.1 は、2016 年春季の観測期間中の各種
測定・分析項目の時間変化を示す。Fig.1a は、
OPC によって測定された大気微粒子の粒径別
粒子数濃度のデータから球形粒子を仮定し
て見積もった粒径 0.3-1μm の粒子の体積濃
度(V0.3-1)と粒径 2-5μm の粒子の体積濃度
（V2-5）の変化である。黄砂粒子は、主に粒径
1μｍ以上の粒子として存在するため、V2-5は
黄砂飛来の指標として利用することができ
る。4月 11 日、4 月 25 日、5月 8日に V2-5の
増加が観測され、黄砂の飛来によるものと考
えられる。 
気象庁により福岡で黄砂が観測された日

を、Fig.1a の上部に黒色の三角で示した。ま
た、福岡以外の気象観測所で黄砂が観測され
た日を、Fig.1a の上部に白色の三角で示した。
4 月 11 日と 5月 8日については、気象庁によ
り、その前後の日に福岡において黄砂が観測
されており、V2-5 の増加(Fig.1a)は黄砂の飛
来によると考えられる。4月25日については、
福岡では気象庁による黄砂の報告はなかっ
たが、下関や鳥取を含む西日本の多地点で黄
砂が観測されており、福岡にも黄砂が飛来し
ていたと考えられる。なお、Fig.1a の上部に
結膜炎に関する調査を行った日を青丸で示
した。 

Fig.1b は、ICP-MS分析によって得られた、



粗大粒子(粒径 2.5μm 以上の大気粒子)中の
各種金属元素の大気濃度の変化を示す。粗大
粒子には、Al、Ca、Fe 等の地殻起源と考えら
れる元素以外に、海塩起源と考えられる Na
が高い割合で含まれていた。 

Fig.1c と Fig.1d は、それぞれ、IC 分析に
よって得られた粗大粒子中の各種陽イオン
と陰イオンの大気濃度の変化を示す。粗大粒
子中のイオン成分では、Na+や Cl-の濃度が高
かった。これらの成分は、海塩起源の成分と
考えられる。また、硝酸イオン濃度も高く、
福岡市の大気中の海塩粒子は、窒素酸化物に
よって変質していると考えられる。また、NO3

-

の一部は、鉱物粒子に付着している可能性も
考えられる。同じ黄砂イベントでも、4 月 11
日の黄砂イベントでは、海塩粒子も同時に多
く存在していた。一方、4月 25 日、5月 8日
の黄砂イベントでは、海塩粒子濃度が低かっ
たと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Fig. 1  2016 年春季の福岡市の大気中の 
(a)粒径0.3-1μmの粒子の体積濃度(V0.3-1)
と粒径 2－5μm の粒子の体積濃度(V2-5)、
(b)粗大粒子に含まれる各種元素濃度、(c)
粗大粒子に含まれる陽イオン濃度、 (d)粗
大粒子に含まれる陰イオン濃度、 (f)粗大
粒子の DTT 消費速度の変化。赤破線は黄砂
イベントを示す。 

 
 

Fig.1e は、DTT アッセイによって測定した
粗大粒子の単位大気体積当たりの DTT消費速
度(nmol min-1 m-3)の変化を示す。DTT 消費速
度は、非黄砂時には約 0.2 nmol min-1 m-3 程
度だったが、黄砂イベント時には非黄砂時の
約 5倍にまで増加した。黄砂イベント時には、
粗大粒子の酸化能が増大することが明らか
となった。一方、海塩粒子由来の成分(Na+や
Cl-) の濃度と DTT 消費速度の変化には、明ら

かな関係は見られなかった。 
Fig.2a から Fig.2d は、それぞれ、粗大粒

子に含まれる Al、Fe、Mn、V の大気中元素濃
度の変化を示す。Fe、Mn、V の大気濃度の変
化は、Al の大気濃度の変化とよく似ているこ
とから、粗大粒子に含まれる Fe、Mn、V は主
に鉱物粒子に由来すると考えられる。 

Fig.2e から Fig.2i は、それぞれ、粗大粒
子中の pH 7.4 の緩衝溶液に溶ける(可溶性
の)Al、Fe、Mn、V、Cu の大気濃度の変化を示
す。可溶性の Al や Fe、Cu の大気中元素濃度
は、黄砂イベント時に、必ずしも増加しなか
った。一方、可溶性の Mn と V の大気中の元
素濃度は、黄砂イベント時に増加した。特に、
可溶性 Mn 濃度(Fig.2g)については、DTT 消費
率(Fig.2j)の変化とよく似た変化が見られ
た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Fig.2  2016 年春季の福岡市の大気中の粗
大粒子に含まれる(a)Al、(b)Fe、(c)Mn、
(d)V 濃度と、粗大粒子に含まれる可溶性の 
(e)Al、 (f)Fe、(g)Mn、(h)V、 (i)Cu の大
気中濃度の変化と(j)粗大粒子の DTT 消費
速度の変化。赤破線は黄砂イベントを示す。 

 
 

pH7.4の緩衝溶液へのAlとFeの溶出率は、
中央値で、それぞれ、0.6％と 0.4％だった。
一方、MnとVの溶出率の中央値は、それぞれ、
32％と 10％であり、Al や Fe と比べて、高か
った。 
 Fig.3 は、粗大粒子の DTT 消費速度と粗大
粒子に含まれる可溶性の遷移金属(Fe、Mn、
Cu、V)の濃度の相関図を示す。DTT 消費速度
と可溶性鉄濃度の関係(Fig.3a)と DTT消費速

(b) Metals

C
o

n
c
e
n

tr
a

ti
o

n
, 
n

g
/m

3

0
2000
4000
6000
8000

10000
12000
14000
16000
18000
20000 Na

Al 

Ca 

Fe 

Mg 

K 

V, Mn, Zn,
Se, Sr, Sb

(c) Cation

0

2000

4000

6000

8000
Na

+

Ca
2+

 

K
+
 

Mg
2+

 

NH
4

+

(d) Anion

0

2000

4000

6000

8000

10000

12000

14000

16000

Cl
-
 

NO
3

-
 

SO
4

2+
 

(COO)
2

2-

(a) OPC

P
a

rt
ic

le
 v

o
lu

m
e

 c
o

n
c
.,


m

3
/L

0.0

2.0e+4

4.0e+4

6.0e+4

8.0e+4

1.0e+5

1.2e+5

V
0.3-1

V
2-5 

4/11 4/25 5/8

(e) DTT loss rate

year 2016

3/21  4/4  4/18  5/2  5/16  

D
T

T
 l
o

s
s
 r

a
te

, 

n
m

o
l 
m

in
-1

 m
-3

0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2

(a) total Al

C
o

n
c
e

n
tr

a
ti
o

n
, 
n

g
/m

3
0

1000

2000

3000

4000

(b) total Fe

0

1000

2000

3000

(c) total Mn

0
10
20
30
40
50

(d) total V

3/21  4/4  4/18  5/2  5/16  

0

2

4

6

8

(e) soluble Al

0
10
20
30
40
50

(f) soluble Fe

0
10
20
30
40
50

(g) soluble Mn

0

5

10

15

20

(h) soluble V

0.0
0.1
0.2
0.3
0.4
0.5

(i) soluble Cu

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

(j) DTT loss rate

3/21  4/4  4/18  5/2  5/16  

D
T

T
 l
o

s
s
 r

a
te

, 

n
m

o
l 
m

in
-1

 m
-3

0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2

4/11 4/25 5/8



度と可溶性銅濃度の関係(Fig.3c)には、ほと
んど相関が見られなかった。一方、DTT 消費
率と可溶性マンガン濃度の関係(Fig.3b)と
DTT 消費速度と可溶性バナジウム濃度の関係
(Fig.3d)には、正の相関が見られた。特に、
DTT 消費速度と可溶性マンガン濃度の間には
非常に強い相関(r＝0.93)が見られた。九州
北部地域の春季の粗大粒子の酸化能の変化
を支配する要因の一つとして、可溶性のマン
ガン濃度が重要と考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.3  粗大粒子の DTT 消費率と粗大粒子
に含まれる可溶性の (a)Fe、(b)Mn、(c)Cu、
(d)V の大気中元素濃度との関係 

 
 
先行研究(Charrier and Anastasio, 2012)

により明らかにされている溶液中の遷移金
属イオン濃度と DTT 消費速度の関係に基づき、
観測された可溶性の遷移金属の濃度から、可
溶性遷移金属による DTT消費率速度の見積も
りを行った。Fig.4a は、DTT 消費速度の見積
もり値(積み上げ棒グラフ)と実際に測定さ
れた DTT 消費率(青線)の変化の比較を示す。
DTT 消費率に対する Fe と V の寄与は、Mn と
Cu の寄与と比べて、極めて小さいと見積もら
れた。測定された DTT 消費率に対して可溶性
遷移金属によって説明できる DTT 消費速度の
割合(Fig.4b)は、一つのサンプル(141％)を
除いて、約 40-80％の範囲であり、黄砂イベ
ント時には約 40％にまで低下する。この結果
は、可溶性の Mn と Cu が、粗大粒子の酸化能
に対して重要な役割を果たしていることを
示すと同時に、粗大粒子の酸化能に対して大
きな寄与を持つ化学成分が可溶性の Mn と Cu
以外に存在することが予想される。 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
Fig.4 (a) 2016 年春季の福岡市の大気中の
粗大粒子に含まれる緩衝溶液(pH7.4)に溶
ける遷移金属(Mn、Cu、Fe、V)の濃度から
見積もられたDTT消費率と実際に測定され
た DTT 消費率の変化の比較と、(b) 測定さ
れたDTT消費率に対し可溶性遷移金属で説
明できる割合の変化 
 
 

 
(2) 結膜炎調査 

 
 当大学研究倫理審査委員会の認証後，十分
な説明を行い、計 4 名を登録した。経過中、
涙液分泌不良により 1 人が離脱し、最終的に
は計 3人の継続調査となった。涙液および洗
眼液の採取はのべ 19 日間となった。 
 採取後、各サイトカインの測定について、
片目分を使用して予備分析を実施した。今後、
これらの結果をもとに本格的な分析を実施
する予定である。 
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