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研究成果の概要（和文）：東アジアにおける越境大気汚染の現状を明らかにする目的で、韓国( 
済州島）および日本（長崎、沖縄）において周年的に大気を捕集し、PAHs 類の微量分析および
生物影響を調べた。その結果、冬期に捕集されるサンプルに強い毒性が認められ、またそれら
冬期のサンプル中の PAHs 濃度が高いことが明らかにされた。これら冬期に捕集された大気は
、主に中国東北部に由来することが後方流跡線解析から明らかとなり、高い毒性は越境大気の
影響によるものと示唆された。しかし、これら毒性に対する PAHs の寄与率は高々10％であり
、他の毒性物質の探索が今後の課題となった。 
 
研究成果の概要（英文）：This study focused on the transboundary air pollution in East Asia.  Air 
samples were collected both in Korea (Jeju island) and Japan (Nagasaki and Okinawa).  PAHs 
concentration in the air samples collected in winter were higher than those collected in other seasons.  
Toxicity (genotoxicity and acute toxicity) of the same samples were also higher in winter.  
Backtrajectory analysis revealed the air mass collected in Nagasaki in winter was originally from 
northwest China.  These results suggest that PAHs was one of the causative toxicants and they 
originated in northeast China.  However, contribution rate of PAHs to total toxicity was about 10% at 
most, it will be need to search another toxicants contained in transboundary air. 
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１．研究開始当初の背景 

 東アジア諸国、特に中国の著しい経済発
展により、極めて多様な化学物質が環境中
に多量に放出され、それぞれの国で深刻な
環境悪化を招いている。このうち、大気中
に放出された化学物質はその当該国のみ
ならず、気流を介して容易に越境し近隣国
へも影響をもたらすと考えられている。実

際に近年、九州西部の数県で光化学スモッ
グ警報が発せられ、運動会や各種イベント
などの中止が報道された。この原因は、中
国大陸由来の排ガスなどに含まれる窒素
酸化物や揮発性有機化合物と考えられて
いるが、その因果関係は証明されていない。 
 これまで、中国大陸から越境する大気汚
染物質に関する研究では、黄砂および酸性
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雨に関するものが殆どであり、気流を介し
てもたらされる化学物質に関しては未解
明な点が多い。それは、黄砂や酸性雨に関
する研究では、既存の観測点において計測
項目を自動分析しデータのみを送信する
システムが確立されており、比較的容易に
データ収集および解析が可能であるのに
対して、越境化学物質に関しては、大気サ
ンプルの捕集・定性定量分析・生物影響評
価を関係諸国協力のもと、それぞれ連動的
に実施する必要がある。国際的研究ネット
ワークの構築を含めた研究体制整備が、当
該研究分野の推進にとって大きなハード
ルとなっているのが現状である。 
  

２．研究の目的 
 そこで、上述のような複数諸国に跨って発
生する化学物質による大気汚染のメカニズ
ムや生物影響を明らかすることを目的とし、
「東アジアにおける大気越境化学物質の動
態および生物影響に関する国際的調査」を行
った。 
 
３．研究の方法 
 本研究は、１）捕集した大気に含まれる有害
有機化合物の定性および定量分析、２）捕集大
気からの抽出成分を用いた生物影響評価試験、
３）気団の起源推定 の大きな３項目から構築
され、越境大気に含まれる化学物質、特に主に
化石燃料の不完全燃焼によって発生する多環芳
香族炭化水素類 (PAHs) の微量分析を行うとと
もに、多角的な視点からその生物影響を解析し
た。 
 大気試料は、長崎県西彼杵半島県民の森、韓
国済洲島ハンナラ山、沖縄県国頭村森林公園に
おいてハイボリュームエアサンプラーにより捕
集した。フィルターから溶媒により回収した大
気抽出液を用いて、GC/MS-MS により PAHs 濃度
(PAHs, O-PAHs および N-PAHs)を測定し、それ
らの季節変動を明らかにした。 
 また同試料を用いて、サルモネラ菌を用いた
遺伝子毒性評価試験 (umu 試験)、ミジンコ遊泳
阻害試験、土壌微生物活性試験および昆虫行動
影響試験をそれぞれ実施し、これら生物毒性と
PAHs 濃度との相関を明らかにした。 
 さらに捕集した大気の起源推定のため、後方
流跡線解析を行い、PAHs 濃度あるいは生物毒性
の季節変化の気団起源の関係についても考察し
た。 
  
４．研究成果 
(1) 捕集大気中PAHs濃度の季節変化 
 各地点で捕集した大気に含まれる PAHs 濃度
の季節変化を図1に示す。PAHs 濃度は、何れの
地点おいても、夏に低値で推移し、秋にやや増
加した後、冬に高値を示したことから、明瞭な
季節変動が認められた。また、同地点における 

O-PAHs および N-PAHs 濃度の季節変動は、PAHs
のそれとよく一致した（図2）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図1．各地点で捕集した大気中の PAHs 濃度の季節変化 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

図2．各地点で捕集した大気中の N-PAHs および O-PAHs 濃度

の季節変化 

 
(2) 気団の後方流跡線解析 
 前記(1)で PAHs 濃度の季節変化を明らかに
したが、それら捕集大気の起源を推定するため
に、各捕集期間における気団の後方流跡線解析
を行った。図3に長崎県西彼杵半島の後方流跡線
解析結果を示す。冬期には、多くの大気が中国
北東部に由来し、その起源が限定的であるのに
対し、特に夏期では全方位からの流入が認めら
れた。 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

図3．捕集大気の後方流跡線解析結果 

 
(3) 捕集大気の遺伝子毒性（遺伝子損傷性） 
  評価 
a. umu-testによる遺伝子毒性評価 
 前記の PAHs 濃度測定行ったものと同時期
に得られた試料を用いて、umu-testによる遺
伝子毒性を評価した（図4）。図中の GA 値は
元の捕集大気 1m3 あたりの遺伝子毒性を、
4-NQO 値は陽性対照として用いた 4-ニトロ
キノリン-1-オキシドの毒性として換算した



ときの濃度 (ng/m3 )をそれぞれ示している。
遺伝子毒性は、冬期に極めて高い値を示した
が、それ以外の季節においては低値で推移し
、先に述べた PAHs 濃度の季節変動とよく相
関した。 
 
 

 
 
 
 
 
 

図4．各地点で捕集した大気の遺伝子毒性の季節変化 

 
b. ミジンコ遊泳阻害試験を用いた捕集大気の 
  毒性評価 
 OECDテストガイドライン202（ミジンコ類急
性遊泳阻害試験）を用いて、捕集大気の一般
毒性についても解析した。本試験結果は、48
時間曝露における半数致死濃度（EC50値）の
逆数値で表した。 
 捕集大気のミジンコに対する急性毒性は、
上記の遺伝子毒性同様、冬期に顕著に顕著に
高く、それ以外の季節においては低値であっ
た（図5）。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

図5．西彼杵半島で捕集した大気のミジンコ急性毒性の 

   季節変化 

 
 c. 土壌微生物に及ぼす捕集大気の影響 

 大気抽出物を種々の濃度で土壌の硝化菌集
積液に加え、硝酸生成量を測定した。添加大
気量100m3/ml培養液の条件で生成硝酸量が低
下する事例が多く認められたが、測定値のば
らつきが大きく、有意差を認めることは稀で
あった。 
 また、土壌からの分離菌株に大気抽出物を
添加し、呼吸活性（TTC還元デヒドロゲナーゼ
活性）を測定したところ、多くの菌株では低
下したものの、一部菌株では上昇したことか
ら、大気物質によって土壌の微生物集団の種
構成が影響を受ける可能性が示唆された。 
 

d. 昆虫の嗅覚連合学習に及ぼす捕集大気の影
響 
 大気抽出物をフタホシコオロギに急性投与
し、嗅覚連合学習に対する影響を調べた。抽
出物を助剤であるジメチルスルホキシド（

DMSO）に溶解後、生理食塩水で希釈して投与
溶液を調整し、学習訓練30分前に体腔内注入
した。投与量は大気量換算で 2.136 m3と21.36 
m3 の 2 種類設けた。また対照実験として、
生理食塩水のみ（対照群1）および生理食塩水
＋DMSO（対照群2）の2種類を設けた。訓練後
に形成された記憶の程度を表す指標は、何れ
の投与においても対照群1＞対照群2＞抽出物
投与群の順に低下する傾向が見られたが、全
群ペア間で統計学的有意差は認められなかっ
た。より影響の少ない助剤を検討するととも
に、抽出物の投与量とサンプル数をさらに増
やすことが今後の課題として考えられた。 

 
 
 大気中に含まれる化学物質の成分分析および
生物影響評価（遺伝子毒性評価試験およびミジン
コ遊泳阻害試験）の結果から、冬期に捕集される
サンプルに比較的強い毒性が認められ、またそれ
ら冬期のサンプル中の多環芳香族炭化水素類 
(PAHs)の濃度が有意に高いことが明らかにされ
た。さらに、これら冬期に捕集された大気は、主
に中国東北部で発生し、季節風により長崎にもた
らされたことが示唆された。 
 しかし、これら毒性への PAHs の寄与率は高
々10% 程度に過ぎず、残りの毒性をもたらす物
質については未知のままである。今後は、これ
ら生物毒性に寄与する化学物質の網羅的解析が
必要であると考えられた。 
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