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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による毒性影響ならびにその原因物質探索のため、以下の解
析を行った。
越境大気に含まれるPAHs濃度は、これまでと同様に冬季に高く夏季に低い季節変化を示した。また、同試料の生物毒性
も、化学分析値と同様に冬季に高く夏季に低い結果となった。この毒性の一端は、PAHs がもたらすことは以前から判
明しているが、それ以外の毒性物質は未同定である。そこで新規毒性物質探索のため、HPLC/Q-TOFを用いたスクリーニ
ング分析を行った結果、1,8-Naphtalic anhydride, Atrazine, Norharmanなどの毒性物質が比較的多く含まれているこ
とが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：In this study, air samples were collected, and seasonal changes in the 
concentration of poly-aromatic hydrocarbons (PAHs) were monitored. In addition, changes in the toxicity 
of chemicals contained in these samples were investigated using several biological tests. Back trajectory 
analysis revealed that air mass was crossing over to Nagasaki from Northern part of China mainly in 
winter, but it was not seen during summer season. From toxicity test, toxic levels of airborne chemicals 
collected at Nagasaki seemed to be high during winter period. Microanalysis revealed PAHs concentrations 
were also high in winter. There was high seasonal correlation between the toxicity and PAHs 
concentration. From these results, it was suggested that PAHs was one of the major toxicant contained in 
transboundary air. In addition, high sensitive microanalysis (HPLC/Q-TOF) detected a few candidates for 
the new toxicant.

研究分野： 環境科学
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１．研究開始当初の背景 
 東アジア、主に中国大陸で発生し越境して
近隣諸国にもたらされる化学物質による大気
汚染は深刻化しつつあるが、その詳細な因果
関係や生態系への影響等に関する知見は未だ
乏しい。 
 我々の研究グループは、2009から2011年
度までの3年間、科研・基盤B（海外学術調
査）に採択され、東アジアの越境大気汚染に
関する国際的調査を実施した。その結果、化
石燃料等の燃焼によって発生する多環芳香族
炭化水素 (PAHs) が主に中国大陸から冬期
に顕著に越境飛来すること、またこれら 
PAHs が生体の遺伝子損傷や急性毒性を引
き起こすことなどを示唆した。 
 
２．研究の目的 
 上述したように、我々のこれまでの研究か
ら、化石燃料等の燃焼によって発生する多環
芳香族炭化水素 (PAHs) が主に中国大陸か
ら冬期に顕著に越境飛来し、これら PAHs 
が生体の遺伝子損傷や急性毒性を引き起こす
ことなどを示唆した。しかし、それら生物影
響に対する定量分析対象の PAHs の寄与率
は高 1々0％程度であり、残り90％程度の大部
分の毒性をもたらす原因化学物質あるいは毒
性発現メカニズムについては未知である。本
研究では、越境大気に含まれる未知の毒性物
質の探索および毒性発現メカニズムの理解を
目的とした。 
 
３．研究の方法 
 韓国および日本においてエアサンプラーを
設置し、一週間単位で気団中の化学物質を捕
集する。捕集した化学物質は抽出液として回
収し、以下に示す化学分析ならびに生体影響
評価（毒性評価）行う。 
 
有害有機化合物の定性および定量分析 
 主にHPLC/MS-MSを用い、抽出液に含まれ
るに産業活動に由来する有機化合物の分析を
行う。化学物質を含む粗抽出液をクロマトグ
ラフィー等により画分化し、下記の生物影響
試験において生物毒性が高いと判定された
個々の画分について詳細な化学分析を行い、
化学分子種の定性および定量を進める。 
 
ミジンコを用いた毒性評価試験  
 OECD テストガイドライン202 (TG202：ミ
ジンコ急性遊泳阻害試験) を用いて、捕集大

気抽出液をオオミジンコに曝露し、急性毒性
を評価する。また、慢性毒性（繁殖毒性）を
明らかにする必要があれば、TG211（ミジン
コ繁殖試験）を行うことも視野に入れている。 
 
サルモネラ菌を用いた遺伝子毒性試験 
 サルモネラ TA1535/pSK1002 株 を用いた 
umu 試験により抽出液の遺伝子毒性（遺伝子
損傷性）を評価する。 
 
昆虫を用いた学習・行動異常解析 
 フタホシコオロギに捕集大気サンプル抽出
物を投与し、学習行動、生殖行動、社会行動
等の変容についてビデオ画像解析等により調
べることにより、昆虫に対する行動生理学的
影響を明らかにする。 
 
化学物質が土壌微生物に与える影響解析 
 大気抽出物質が土壌に加わることにより引
き起こされる土壌の硝化活性、デヒドロゲナ
ーゼ活性、β-グルコシダーゼ活性の変動につ
いて、微生物集団構成の観点から検討する。
これにより、例えば、硝化菌群の中でも影響
を受けやすいグループ、あるいは呼吸活性に
影響を受けやすい細菌群などが明らかにされ、
物質循環がかく乱され易い土壌に関する微生
物学的な情報を得る。 
 
４．研究成果 
有害有機化合物の定性および定量分析 
 越境大気粒子状物質中に含まれるPAHs濃度

を分析したところ、これまでと同様に冬季に高

濃度で夏季に低濃度、春季と秋季にはその中間

程度の濃度を示した（図１．棒グラフ）。大気

の後方流跡線解析では、冬期に顕著な東向きの

気流が認められ（図２）、これらPAHsは主に

中国大陸で発生したものと推察された。 

 

 図１．越境大気中の主要PAHs（棒グラフ） 
    およびミジンコ急性毒性の季節変化 
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 図２．各季節での気塊の後方流跡線解析結果 
 
ミジンコ急性毒性の季節変化 
 上記PAHs濃度の季節変化と同様、ミジンコ

急性毒性についても、冬期に高く夏期に低いと

いう顕著な季節変化が認められた（図２．折れ

線グラフ）。 
 
遺伝子毒性の季節変化 
 遺伝子毒性（DNA損傷性）についても、
PAHsおよびミジンコ毒性と同様の傾向を示
し、冬期に高く夏期に低い結果であった。 
 
コオロギの学習記憶への影響 
 大気抽出物をコオロギに投与し、嗅覚学習
に対する影響を調査した結果、春期および夏
期のサンプルでは影響が認められなかったの
に対し、秋期に初めて学習阻害の傾向が見ら
れ始め、冬期のサンプルでは有意な阻害が検
出された。 
 
土壌微生物に及ぼす影響 
 大気捕集化学物質のうち、水溶性物質にお
いて土壌のデヒドロゲナーゼ活性抑制効果が
認められた。このことは、水溶性大気汚染物
質の土壌への沈着が微生物相を改変させる可
能性を示唆している。 
 
新規毒性物質の探索 
 大気捕集物質をクロマトグラフィーにより
15画分に分け、それぞれに対して遺伝子毒性
およびミジンコ急性毒性を明らかにした。両
毒性が最も高かったフラクションは異なって
おり、両毒性の原因物質が異なることが示唆
された。ミジンコ毒性が最も高かったフラク
ションには多くのPAHsが含まれており、遺
伝子毒性のそれにはPAHsよりもやや極性の
高い化学物質が含まれていた。フラクション
中の化学物質をHPLC/Q-TOFを用いて分析し

た結果、遺伝子毒性の原因物質の候補として

1,8-Naphtalic anhydride, Atrazine, Norharman, 
Acenaphthoquinone, TPPAが検出された。 
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