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研究成果の概要（和文）：事故や災害等の緊急時環境調査に適用可能な分析法として、土壌および底質中の有害
化学物質を迅速にスクリーニングする手法（土壌診断法）を開発した。マイクロ波等を用いた二相系溶媒による
多段階抽出法を考案し、GC-MS、ICP-MS等を測定系とすることで、有機汚染物質および重金属類の有無を1～2日
間で判別できるようになった。さらに、土壌診断法を用いて、東日本大震災後のガレキ集積場の土壌汚染調査を
実施した。その結果、多環芳香族炭化水素（PAHs）やアルキル化PAHsなどの有機汚染物質が数多く検出された。
これらの物質データをもとに、複合汚染の実態解明および発生源解析を行った。

研究成果の概要（英文）：A rapid method for determining hazardous chemicals in soils and sediments 
was developed to allow pollution surveys to be performed in emergencies such as accidents and 
disasters. The method involves multistep extraction using microwave-assisted extraction with 
biphasic organic-aqueous solvents and uses GC-MS, and ICP-MS. Thus, it can investigate the presence 
of organic pollutants and harmful metal compounds within 1 to 2 days. Additionally, we conducted a 
soil pollution survey of the disaster waste dump due to the Great East Japan Earthquake using 
developed method. As a result, a number of organic contaminants such as PAHs and alkylated PAHs were
 detected from the soil samples. Based on these data, I carried out the investigation of the complex
 pollution and the analysis of its source.

研究分野： 環境分析化学
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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 
現在、国内外において新規に製造される化

学物質の種類は年々増加ペースにあり、2015
年 に は 米 国 化 学 会 Chemical Abstract 
Service への化学物質の登録数は 1 億個を突
破した。国内には、有害化学物質を監視・規
制するため、環境法令が整備されている。し
かしながら、これらの法令は平常時に対する
ものであり、事故や災害等の緊急時について
は想定していない。先の東日本大震災後の環
境調査においてもこの点が問題としてあげ
られた。 
化学物質に係る事故や災害等の緊急時環

境調査では、汚染の全体像を把握するのが難
しく、調査が長期化することが多い。このよ
うな状況では、「何がどれだけあるのか？」
を速やかに把握することが重要であり、これ
により避難指示や汚染の拡大防止等の行政
措置を早期に実施することができる。ところ
が、化学汚染に係る現行の公定法には、事故
や災害を想定した分析手法や調査マニュア
ルがない。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、事故や災害等の緊急時環
境調査に適用可能な分析法として、土壌およ
び底質中の有害化学物質を迅速にスクリー
ニングする手法（土壌診断法）を開発するこ
とである。これは、土壌汚染が発生した場合
の初期調査に適用するものであり、いわば人
の健康診断と同じような概念である。すなわ
ち、スクリーニング分析を行い、当該地域の
汚染の全体像を予め把握しておくことで、以
後の調査を効率的に行うためのものである。
さらに、土壌診断法によって得られた物質デ
ータをもとに、複合化学汚染の実態解明や発
生源解析にも応用することができる。 
 
３．研究の方法 
有害化学物質を網羅的に計測する手法に

ついては数多くの研究例があるものの、その
多くが有機化学物質を対象にしたものであ
り、重金属類を含めた包括的な分析法につい
ては報告例がほとんどない。そこで、本研究
では、有機化学物質と重金属類を同時にスク
リーニングする手法について検討した。 
試験試料には、土壌認証標準物質（日本分

析化学会，JSAC 0402）を用いた。重金属類
の認証値（環境省告示第 19 号による分析値）
が付与された物質 5 種を対象物質とした。一
方、有機化学物質については、認証値が付与
されてないため、同試料をソックスレー抽出
して、定性・定量された多環芳香族炭化水素
類（PAHs）計 10 種を対象物質とした。 
対象とする有機化学物質と重金属類を分

析するためには、従来法にはない新たな抽出
法を検討する必要がある。本研究では、これ
らを一斉に抽出する方法と段階的に抽出す
る方法の 2 つを考案した。さらに、抽出効率
の高い方を対象に、抽出条件の最適化検討を

実施した。最後に、開発した土壌診断法を用
いて実試料の分析を行った。 
 
(1)一斉抽出法の検討 
 抽出容器に試料 1 g を入れ、1～6 N 塩酸 4 
mL、ヘキサン 6 mL の順に加えた後、温度
120℃、抽出時間 30 分間の条件でマイクロ波
抽出を行った。抽出後、溶媒がヘキサン（有
機化学物質の画分）と塩酸（重金属類の画分）
の 2 相に分離していることを確認して、ヘキ
サン 5 mL、塩酸 1 mL をそれぞれ分取した。
ヘキサンについてシリカゲル精製を行った
後、既報の条件で GC-MS で測定した。一方、
塩酸については、硝酸および超純水を加え、
マイクロ波分解を行った後、ICP-MS で測定
した。 
 
(2)多段階抽出法の検討 
 抽出容器に試料 1 g を入れ、超純水 4 mL、
ヘキサン 6 mL の順に加えた後、温度 120℃、
抽出時間 30 分間の条件でマイクロ波抽出し
た。抽出後、上層のヘキサン 5 mL（有機物質
の画分）を分取し、2 N～濃塩酸 4 mLを加え、
水溶液中の酸濃度を 1～6 N に調製した。さ
らに、温度 120℃、抽出時間 30 分間の条件で
マイクロ波抽出を行い、重金属類抽出液を得
た。その抽出液を分取し、マイクロ波分解を
行った後、ICP-MS で測定した。 
 
(3)抽出条件の最適化検討（重金属類） 
 多段階抽出法を対象に、抽出温度と抽出時
間について最適化検討を行った。温度につい
ては、60～140℃の間で 5 つの条件を設定し
た。一方、抽出時間については、10～40 分の
間で 5 つの条件を設定した。その他の分析条
件および操作は（2）と同様の手順で行った。 
 
(4)実試料分析および複合化学汚染・発生源
解析への応用 
開発したスクリーニング法を用いて、東日

本大震災によって設置されたガレキ集積場
の土壌汚染調査を行った。この調査地は震災
前まで農地として使われていたが、2011 年に
津波被害を受けた後、2012 年までそのままの
状態になっていた。2013 年になり、ガレキ処
理施設がつくられ、ガレキの処理が始まった。
その後、処理施設が撤去され、2014 年には表
層土の除去および新しい農土による覆土が
行われ、再び農地としての利用が始まった。
本研究では、調査地のモニタリングスポット
から各年採取した土壌試料を対象に土壌診
断を行った。また、得られた物質データをも
とに、複合化学汚染の実態把握と発生源解析
を試みた。 
 

４．研究成果 
 
(1)一斉抽出法の検討 
 一斉抽出による試験結果を図 1 に示す。有
機化学物質では一部の PAHs が検出されず、



高分子側で濃度比率が低くなる傾向が確認
された。この抽出条件では、土壌吸着性の強
い高分子 PAHs を抽出することが困難である
と考えられた。また、溶媒の塩酸濃度が高く
なるほど、PAHsの濃度比率が低下していた。 
一方、重金属類では、すべての項目で認証値
と同等以上の値が得られた。特に、As や Se
では高い値を示した。しかし、塩酸濃度が高
い 6 N の条件では、濃度比率が低下する傾向
がみられた。 
 

図 1 一斉抽出法による濃度比率の結果 
 
(2)多段階抽出法の検討 
 多段階抽出による試験結果を図 2 に示す。
有機化学物質（PAHs）の抽出は、同一条件で
あったため、差異のない結果が得られた。ま
た、高分子側で PAHs の濃度比率が低下した
が、概ね 50%程度の値が得られた。これらの
物質については、抽出溶媒のヘキサンにエタ
ノールを添加することで、80%以上の濃度比
率が得られることを確認した。これは、エタ
ノールがヘキサンと水に可溶であること、ま
た誘電率が高いことから、マイクロ波による
加熱効果が働いた結果であると考えられた。
一方、重金属類は一斉抽出法とほぼ同等の結
果であった。1 N 塩酸の条件で抽出効率が最
も高く、すべての項目で認証値以上の定量値
が得られた。 
以上の結果から、有機化学物質と重金属類

の同時スクリーニングには、有機化学物質の
抽出に優れた多段階抽出法の方が適してい
ると判断された。 
 

図 2 多段階抽出法による濃度比率の結果 
 
(3)抽出条件の最適化検討（重金属類） 
多段階抽出法を対象に重金属類の抽出条

件の最適化を行った。(2)の結果から、抽出
溶媒である塩酸の濃度は 1 N に設定し、抽出
温度と抽出時間について検討試験を行った。 

その結果、抽出温度については、Se を除く
すべての元素において温度上昇に伴い、濃度
比率が向上していることが確認された。特に、
60～80℃間では大幅な上昇がみられた。一方、
100℃以上では、Se の濃度比率が低下してい
たことから、抽出温度は 100℃が最適条件で
あることがわかった。 
次に、抽出時間について検討した結果、各

条件で大きな差異がなかった。この結果から、
土壌中の重金属類の抽出は 10 分間で抽出で
きることがわかった。しかしながら、30 分間
以上の条件では、Se の濃度比率が低下してい
たことから、抽出時間は 10～30 分間が適し
ていると考えられた。 
以上の結果から、多段階抽出法による重金

属類抽出の最適条件は、抽出溶媒 1 N 塩酸、
抽出温度 100℃、抽出時間 10～30 分間である
ことが示された。 
 
(4)実試料分析および複合化学汚染・発生源
解析への応用 
ガレキ集積場の土壌試料について、土壌診

断を行った。有機化学物質の結果を図 3 に示
す。有機化学物質は主として PAHs、アルキ
ル化 PAHs、アルカン類が検出された。総濃
度は 2011 年で最も高かったが（1920 ng/g）、
翌年から濃度が低下し、2014 年には 500 ng/g
程度まで下がっていることが確認された。ま
た、検出物質については、2012 年から包装添
加剤が検出されはじめ、 2014 年には
Orysastrobin などの農薬類が検出された。こ
れは、震災ガレキの搬入時期や農地再利用時
の農薬散布の時期と一致しており、その影響
があったものと考えられた。 
次に、重金属類については亜鉛を主体とし

ており、クロム、銅、鉛などが検出された。
総濃度は 2011～2014 年の間で漸次的に低下
したが、その間で元素組成の変化は確認され
なかった。この結果は、有機化学物質とは異
なるものであり、処理された震災ガレキには
重金属類が多く含まれていないことが推察
された。このように、土壌診断法を適用する
ことで、複合化学汚染の実態を明らかにする
だけでなく、検出物質の環境動態から、その
起源や変遷について推定することも可能で
あると考えられた。 
 

図 3 有機化学物質の検出状況 
 
最後に、2011 年の試料において高濃度で検

出された PAHs 類の発生源について考察する。 
PAHs はその起源に応じて特異的な組成を示
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すことから、その濃度比を用いて起源解析に
適用できる。本研究では既報の手法（M. 
Yunker et al.2002）を用いて、Anthracene と
Phenanthrene （ Ant/(Ant+Phe) ） 、
Benzo(a)perylene と Chrysene（BaA/(BaA+Chr)）、
Fluoranthrene と Pyrene （ Fla/(Fla+Pyr) ）、
Indeno(1,2,3-cd)pyrene と Benzo(ghi)perylene
（Idp/(Idp+BghiP)）の各濃度比を用いて解析
した。その結果を表 1 に示す。PAHs の発生
源として“石油揮散由来（1 件）”、“石油燃焼
由来（2 件）”、“バイオマス及び石炭燃焼由来
（1 件）”が推定された。各濃度比で一致した
結果は得られなかったが、石油燃焼由来が複
数あったこと、またアルキル化 PAHs が高い
濃度で検出されていたことから、当該試料か
ら検出された PAHs は石油燃料やその燃焼を
起源とする可能性が高いと考えられる。なお、
調査地周辺には化学コンビナートがあり、震
災直後には重油流出に伴う火災が発生して
いたことから、その影響により高濃度のPAHs
が検出されたのではないかと考察された。 
 

表 1 PAHs 濃度比による起源推定 
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