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Summary
AtmosphericandprecipitationsamplesweretakenatNiigatasite(urbanregionwhichisin

Niigata-city)andatKasaborisite(mountainsareawhichisinSanjou-city)inNiigataPrefecture
duringtheperiodfrom August,２００５toMay,２００６.Polycyclicaromatichydrocarbon(PAHs)of
１９ substancesweredeterminedbyusingthepressurizedliquidextraction(PLE)methodand
GC-MStoinvestigatethebehaviorofPAHs.NewcollectionmethodofcombiningQuartzfiber
filterpaper(QFP),ENVI-C１８ disk(C１８)andActivecarbonfiberfilterpaper(ACFP)was
employedforcollectingatmosphericPAHsinthiswork.
Thefollowingmattershavebeenmainlyclarifiedfrom thiswork.(１)Theatmospheric

PAHshavingmorethan５ringswerecollectedbyQFPfor８９．８～１００%,thePAHshaving４
ringswerecollectedbyC１８for５８．０～７２．３%,andthePAHshaving３ringswerebyACFP
for４１．６～７３．６ % (thoughlow recoveryofPAHshaving３ ringsinwinter).(２)Theannual
averageconcentrationofPAHsis２１ng/m３ attheurbanregionand９．９ng/m３ atthemountains
area.Inwinterandspring,similarconcentrationleveloftotalPAHswerefoundbetweenat
theurbanregionandatthemountainsarea.Ontheotherhand,insummerandautumn,the
concentrationoftotalPAHsattheurbanregionis４～６timeslargerthanthatatthemountains
area.(３)PAHsamountsinprecipitationincreasedinwinteratthemountainsarea.(４)The
PAHscompositionratioinprecipitationshowedtwocompositionpatterns(i.e.incaseof(I)



１．はじめに

生活レベルの向上や産業活動の発展に伴い，自然界に
は種々の化学物質の量が増大し，それに伴ってさまざま
な副生成物も非意図的に生成される。これらの化学物質
の環境中における挙動や人体及び生物に与える影響を調
査することは，環境保全の観点からも緊急かつ重要な課
題である。本研究では，これらの化学物質のうち多環芳
香族炭化水素類（PAHs）を取り上げ，環境中の挙動に
ついて調査した。
ベンゾ［a］ピレン（BaP）などに代表されるPAHsは，

エネルギー消費による不完全燃焼などによって多量に空
気中に排出される１，２）。その中にはベンゼン環が４～６環
縮合した構造を持つPAHsを中心に発がん性や変異原性
を示すものが多い２-４）。また２～３環系のPAHsには，そ
れ自身は発がん性や変異原性を示さないものが多いが，
工業的に生産されることから，空気中に高濃度で存在す
る可能性が高く，光化学反応により変異原性物質に変化
する可能性もある４，５）。
PAHsは大気や降水からも検出され，長時間暴露によ

る健康影響が懸念されているため，近年においても，ア
ジア諸国（日本，中国，台湾，インド等）をはじめヨー
ロッパ，北米（アメリカ合衆国，カナダ），南米（ブラジ
ル，チリ等），オーストラリアなど国内外で盛んに研究
が行われている６-２１）。

本研究における採取地点である新潟県は，日本海に面
しており，大陸からの物質輸送や季節風の影響を受け，
降雪量も多いなど独特の気候を有している。また県境の
ほとんどは山々に囲まれ，日本でも有数の豪雪地帯であ
るうえ，本州の大陸側に直線で約７０kmに離島の佐渡を
有し，大陸側と本州側との両方の影響を把握できるなど
地理的に特異な環境にあるため，環境動態の研究対象と
して関心がもたれる地域である。このため，本地域にお
けるPAHs研究の系統的な追跡は，大気環境中の汚染物
質等の動態に関して，新たな知見が得られるものと期待
される。
積雪地域の他の研究例として，奥川ら２２-２４）による富山

県での調査例がある。これらの研究により，降下物中の
PAHs濃度は冬高夏低の傾向にあり，冬季における化石
燃料消費量の増加と東アジア諸国からの長距離輸送すな

わち越境汚染の可能性の示唆，夏季におけるPAHsの光
変換による減少の可能性などが指摘されている。さら
に，降水中の懸濁態および溶存態PAHsを比較し，懸濁
態PAHs濃度が懸濁性物質量（SS）濃度に対応した変化
を示すのに対し，溶存態PAHs濃度が時間の経過ととも
に減少する点，PAHs組成は，懸濁態は４～５環式，溶
存態では２～３環のものが多い点などに言及している。
本研究では，上記の富山県の降下物中のPAHs研究例

をふまえ，積雪地域におけるPAHs濃度の季節変動の概
要や各季節間の相違について，特に大気試料により重点
を置いた形で把握することをめざして調査を行った。た
だし，大気中の有害物質の分析を対象とする場合，降下
物は大気中の有害物質を除去するプロセスとして重要で
あるという観点から，大気と降水の両方を対象にした。
大気と降下物を同時測定した調査例として，ハンガ

リーにおける例（June-SooParketal.,２５））やアメリカ合
衆国における例（G.Kissetal.２６））があり，それぞれ
「ハンガリーのBalaton湖周辺の降水中における３～６環
PAHsの季節との平均濃度は，夏季では１～５４ng/�，冬
季では３～３５０ng/�である一方，大気エアロゾル中で
は，春夏秋冬それぞれ，４～８８０，４～３００，１１～１０５０，３６
～５０００pg/m３である。」および「アメリカのTexas州の
Galveston湾の堆積PAHs濃度は，大気中では４～
１６１ng/m３（夏 冬 の３７～１６１ng/m３に 対 し，春 秋 は ４ ～
３４ng/m３と低濃度）である一方，降雨中では５０～３１２ng/�
である。」という知見が得られている。
さらに本研究における大気の捕集方法として，以前に

著者らが用いた石英繊維ろ紙と活性炭素繊維ろ紙を用い
る方法２７）よりもさらに４環におけるPAHs捕集効率を向
上させるため，石英繊維ろ紙とEmporeC１８を用いた捕
集方法２８）を参考にして，石英繊維ろ紙と活性炭素繊維ろ
紙にENVI-C１８Disk（SUPELCO製）を加えた新たな捕
集法を検討した。
以上のように，本研究では大気において３種類のろ紙

を使用した新たな採取方法を用いて，地域特性のある新
潟県内の大気・降水中に含まれるPAHs濃度の測定を行
い，その挙動を検討することを目的とした。

―２０６―

summerandautumn,(II)winterandspring)at２ sitesinNiigataPrefecture.(５)Boththe
concentrationsofPAHsinairandthoseinprecipitationincreasedinwinter,butnoclear
correlationwasobservedbetweenthem bycorrelationanalysis.

Keywords:Polycyclicaromatichydrocarbon(PAHs),Atmosphericandprecipitationsamples,
NiigataPrefecture,GC-MS



２．実験方法

２．１ 調査地点及び調査期間
調査地点として，新潟県内でも人為的汚染が多いと考

えられる“新潟”と人為的汚染が比較的少ないと思われ
る“笠堀”の２地点を選定した。“新潟”（新潟県保健環
境科学研究所，標高５m）は新潟県内でも一番人口の多
く，旧新潟市西部の郊外に位置し，その周辺には新潟西
バイパスが通っている（平日昼間１２時間交通量６８，０００
台）。一方，“笠堀”（新潟県三条市三条地域振興局地域
整備部ダム管理課（笠堀分室），標高１９０m）は新潟県内
でも人口の比較的少なく，新潟県の南東部，新潟県と福
島県の県境にある旧下田村の笠堀ダムに位置し，“新潟”
から約５０kmの距離にある。その周辺は田畑と森林に囲
まれた山間部である。
調査期間は２地点とも２００５年８月～２００６年５月までで

ある。ここで本研究においては，２００５年８月２２日から
９月２０日を夏季，２００５年１０月１７日から１１月２１日を秋季，
２００６年１月１６日から２月２０日を冬季，２００６年４月１０日か
ら５月１５日を春季とし，各季節とも大気・降下物の捕集
を５週間行った。

２．２ 試料及び試薬
本研究において調査対象物質としたPAHsは１９物質で

あり，次のとおりである。
３-rings:Acenaphthylene (AcPy),Acenaphthene (Acp),
Fluorene (Flu), Phenanthrene (Phe), Anthracene

(Anth)

４-rings:Fluoranthene(Fluor),Pyrene(Pyr),Benzanthra-
cene(BaA),Chrysene(Chr),Triphenylene(Tph),

５-rings: Benzo(b)fluoranthene (BbF), Benzo(j)fluoran-

thene (BjF),Benzo(k)fluoranthene (BkF),Benzo(a)

pyrene (BaP), Benzo(e)pyrene (BeP),

Dibenz(ah)anthracene (DBahA),Dibenz(ac)anthracene

(DBacA),

６-rings:Benzo(ghi)perylene (BghiP),Indeno(１,２,３-cd)
pyrene(IcdP)

これらの標準物質は東京化成工業（株），シグマアル
ドリッチ（株）及び関東試薬（株）により購入した。ま
た，前処理と測定に使用した溶媒は，関東化学または和
光純薬製の残留農薬分析用ヘキサン，ジクロロメタン，
メタノール，ダイオキシン分析用アセトン，トルエンで
ある。安定同位体で標識した標準物質（１，０００ppm）は
CambridgeIsotopeLaboratoriesから購入した。

２．３ 捕集方法
大気におけるPAHsの捕集には，Pallflex製石英繊維ろ

紙２５００QAT-UP（QFP），SUPELCO製ENVI-C１８Disk（C
１８）及び東洋紡績製活性炭素繊維ろ紙KFペーパーP１７５
（ACFP）を用いた。QFP及びACFPについては４７mmφ
に裁断した。C１８及びACFPは，トルエン及びアセトン
によりそれぞれ７時間及び３時間ソックスレー抽出して
精製した。精製したC１８及びACFPは加温しながら減圧
乾燥して溶媒を除去し，その後使用するまで常温常圧で
シリカゲル含有デシケータ中に密封保管した。PAHsの
捕集は，Fig.１に示すように，QFPを１枚，C１８を１枚及
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Fig.１ CollectionmethodofatmosphericPAHs



びACFPを２枚重ねてアドバンテック製ステンレス製
フィルターホルダーに装着し，真空機工製ダイヤフラム
ポンプを用い毎分５～１０�の流量で大気を吸引する方法
で行った。試料採取は３．５日毎に行い，１週間分（２回
分）を１試料とした。吸引量は１週間分で約１００m３とし
た。
降下物におけるPAHsの捕集には，デポジットゲージ

法２９）を用いた。“新潟”では直径５０cmのステンレス製
ロートのついた褐色ビン（２０�）を２個使用した。“笠
堀”では，直径４０cmのサーモヒーター付きステンレス
製ロートのついた褐色ビン（２０�）を１個使用した。降
下物試料については１週間連続してサンプリングしたも
のを１試料とした。捕集した降下物試料約６�は，予め
常温でアセトン１５m�を１回，その後メタノール１５m�
を２回でコンディショニングしたガラス繊維フィルター
（GFP，９０mmφ）と３M製EmporeC１８FFディスク（C１８FF，
９０mmφ）とを用いて２００m�/minでろ過した。ろ過後の
GFPとC１８FFを常温暗室で２日乾燥した。

２．４ 試料の前処理
捕集に使用したQFP，C１８，ACFP，GFP，C１８FFは

前処理を行うまで１０m�の遠心管に入れ冷蔵庫（５℃）
で密封保管した。各試料のPAHs抽出には，ダイオネク
ス製高速溶媒抽出装置（ASE２００，ASE３００）を用いて，
トルエン（１５０℃）及びアセトン溶媒（８０℃）により
１５００psiで５分間３回抽出した。捕集に使用したそれぞ
れのろ紙に，安定同位体で標識した標準物質（クリーン
ア ッ プ ス パ イ ク）２D-AcPy，２D-Acp，２D-Flu，２D-Phe，
２D-Anth，２D-Fluor，２D-Pyr，２D-BaA，２D-Chr，２D-Tph，
２D-BbF，２D-BbF，２D-BaP，２D-BeP，２D-DBacA，２D-BghiP，
２D-IcdPを各１ppm含む混合溶液を１０μ�添加した後，
C１８FFは３３m�セルを用いてアセトンにより８０℃で３回
抽出した。その他のろ紙はそれぞれ１１m�セルを用いて
トルエンにより１５０℃で３回抽出した。抽出液（アセト
ン約１００m�，トルエン約４０m�）をロータリーエバポ
レーターで０．５m�まで濃縮したのち，予めジクロロメ
タン１０m�を流してコンディショニングしたセップパッ
クプラスフロリジル（９１０mg，ウォーターズ製）に移し，
ジクロロメタン１０m�で溶出した。溶出液に０．５％ポリ
エチレングリコールアセトン溶液２μ�を添加した後，
窒素吹き付けにより乾固寸前まで濃縮した。これにク
リーンアップスパイクの回収率を求めるための内標準物
質（シリンジスパイク）として９-ブロモアントラセン
２０ppmトルエン溶液２μ�を加え，その後トルエンで
１００μ�にメスアップしてGC/MS測定溶液とした。

２．５ 定量
PAHsの定量には，ヒューレットパッカード社製ガス

クロマトグラフGC５８９０を搭載した日本電子製ガスクロ
マトグラフ質量分析計SX１０２Aを用いた。分析カラムに
はアジレント製DB-５ms（長さ３０m，内径０．２５mm，膜厚
０．２５μm）を使用した。注入口温度は３００℃とし，カラム
オーブン温度は１分間保持後，毎分１０℃で３３０℃まで昇
温させ，その後２分間保持させた。カラム流速は毎分
１m�（ヘリウム）とした。質量分析計でのイオン化電
流は３００μA，加速電圧は１０kVとし，質量分解能５，０００で
のPFKを用いたロックマスによるSIM測定を行った。
定量にはクリーンアップスパイクによる内標準法とし，
内標準がないPAHについては保持時間の近い内標準を
用いて定量を行った。物質の同定には，定量イオンを測
定し，標準物質との同位体比に差がないことを確認し
た。なお，クリーンアップスパイクの回収率はいずれも
８０％以上であった。

３．結果と考察

３．１ 大気中PAHsの捕集方法の検討
PAHsは光及び酸素，オゾンなどによって捕集効率

が低下することが報告されている３０-３３）。近年ハイボ
リュームサンプラーを用いた短時間での大量の捕集方法
が一般的であるが，実験装置の設置場所や電源の確保な
どの面で問題がある。そこで本研究では，捕集に時間が
かかるものの実験の簡易性に優れたローボリュームサン
プラーを用いた方法を採用した。
本研究では，PAHsの捕集による回収率を把握するた

め，まず予備実験として“新潟”において同期間，同条
件のもとで，下記に示す３種類の方法でサンプリングを
行った。その際の相対的な回収率をFig.２に示す。
一日毎にろ紙を変え２週間で１４回サンプリングしたも

のを（（A）法），三日半毎にろ紙を変え２週間で４回サ
ンプリングしたものを（（B）法），一度もろ紙を変えな
いで２週間連続してサンプリングしたものを（（C）法）
として捕集した。ここでは（A）法を分解のない状態
（１００％）と仮定して，それぞれを比較した。（B）法は
（A）法に比べ，各物質で９２～５８％回収され，全体では
７７％の回収率であった。（C）法は（A）法に比べ，各物
質で６１～２３％回収され，全体では４２％の回収率であっ
た。本測定法による検出限界を考慮すると，１検体一週
間分のサンプリング期間が必要であり，一日ごとにサン
プリングした方法が一番よい方法と考えられる。しか
し，各地点で（A）法により年間を通してサンプリング
をするのはコスト面からも困難なことにより，実際のサ
ンプリングにおいては適用可能な（B）法で行うことに
した。

―２０８―



３．２ ろ紙別のPAHsの捕集割合
本研究で使用したQFP，C１８，ACFPはそれぞれ別々

に抽出を行い，それぞれのろ紙における各PAHの捕集
割合を明らかにした。２００４年の調査でQFP，ACFPを
使ったところ，３環においてはACFP，５環においては
QFPに捕集されやすい結果が得られた２７）。そこでその中

間の４環以上のPAHsを対象とした大気環境中PAHsの
捕集を目的として，浦木らが用いた方法２８）を参考にC１８
を加えた。Fig.３にろ紙別のPAHsの捕集割合の結果を
季節毎に示す。各季節を通してC１８に３～４環PAHsが
高い割合で捕集された（３環PAHs２１．７～４６．２％，４環
PAHs５８．０～７２．３％）。また，温度が低い冬には分子量の
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Fig.２ ComparisonofPAHsrecoverywith３samplingmethodsinairsamples(Themethod(A)isassumedof
１００%.)

Fig.３ TherelativeadsorptionofatmosphericPAHsconcentrationcollectedwithquartzfiberfilterpaper,

ENVI-C１８Diskandactivatedcarbonfilterpaper
(A):Summer (B):Autumn (C):Winter (D):Spring



低いAcPy，Acp，Flu，Phe及びAnthなどの３環PAHs
もQFP（５６．６％）に捕集され，温度が高い夏には分子量
の低い３環PAHsはQFP（４．７％）に捕集されず，C１８

（２１．７％）及びACFP（７３．６％）に捕集された。これは，
分子量が低くガス状といわれる３環PAHsでも，温度が
低い状態ではQFPにおいてもある程度捕集可能である
ことを示唆している。

３．３ 大気中PAHsにおける“新潟”及び“笠堀”の季
節変化

２地点の大気中PAHsの季節毎の平均濃度（average，
ng/m３）とろ紙毎の検出限界をTable１に示す。Table１よ
り，両地点のΣ１９PAHsは冬季（“新潟”：２８．４ng/m３，“笠
堀”：２５．３ng/m３）と春季（“新潟”：１１．６ng/m３，“笠堀”：
８．０ng/m３）においては比較的近い値を示したのに対し，
夏季（“新潟”：２５．１ng/m３，“笠堀”：４．３ng/m３）と秋季
（“新潟”：２３．０ng/m３，“笠堀”：５．０ng/m３）では４～６倍の
大きな濃度差を示したことがわかる。２地点で見られた
類似性や相違が，気象や発生源による可能性が大きいと
考え，気象庁のデータ３４）に基づき，調査期間における両
地点の風向を検討した。
気象庁のデータ３４）によると，本調査期間において“新

潟”は夏季，秋季及び冬季の風向は主として南南西，春
季には南南西の風に加え東風であった。“新潟”の南部
は県内の内陸部にあたり，“新潟”から内陸に向かって
多くの国道が通っている。夏季，秋季及び冬季において
は，そこからの大気の移流による濃度増加が考えられ
る。冬季に特に高濃度を示したのは，大気中での分解速

度の低下の他，中国大陸からの移流による影響が考えら
れる。また春季に相対的に低濃度を示したのは，風向
（東風）から判断すると，日本海からの大気の移流など
が考えられる。
一方，“笠堀”では，調査期間において夏季で南南西

と北西，秋季で南，冬季で南南西と西，春季で南南西と
北西が主流であった３４）。“笠堀”の大気は，この地点の地
理的状況から見て，各季節ともに山間部からの下降気流
の影響を受けていると考えられる。夏季と秋季におい
て，“笠堀”では“新潟”より顕著に低濃度を示したの
は，“新潟”のような国道からの大気の移流がないこと
が大きな要因の一つと推察される。ただし，冬季におい
ては“新潟”と同様に高濃度を示したのは，冬季におけ
る大気中での分解速度の低下，気温の低下に伴うエネル
ギー消費量の増加，さらには中国大陸からの移流がこの
地点にも影響したことも考えられる。
１９PAHsの中でも検出濃度の高かったPAHはAcPy，
Acp，Flu，Phe，Fluor及びPyrで，これらの６物質の
Σ１９PAHsに占める割合は“新潟”の夏季で９４．４％，秋
季で９１．０％，冬季で８９．３％及び春季で９０．９％であった。
“笠 堀”の 夏 季 で は９０．３％，秋 季 で８４．０％，冬 季 で
９３．８％及び春季で９２．９％であった。

３．４ 大気中Benzo［a］pyrene濃度
Benzo［a］pyrene（BaP）はPAHsの中でも発癌性や変

異原性を示し，さらに内分泌撹乱作用の疑いの強い物質
であることから，有害大気汚染物質のうち，優先取り組
み物質２２成分の一つに指定されている。BaPの環境基準

―２１０―

Table１ SeasonalaverageconcentrationofPAHsat２sitesinNiigataPrefecture [ng/m３]



として，欧州では０．１２ng/m３が提案されているのに対し，
現在日本では，BaPの環境基準はなく，参考値として
１ng/m３が提示されている３５）。
“新潟”及び“笠堀”の大気中BaP濃度は，Table１に

示すように２地点ともに秋季及び冬季に高濃度（０．１２～
０．２７ng/m３），春 季 及 び 夏 季 に 低 濃 度（０．０３４～
０．１２２ng/m３）となる季節変動がみられた。日本の都市大
気では，PAHs濃度は冬季に高く夏季に低い季節変動を
示すことが報告されている３６）。“新潟”の大気中BaP平均
濃度は０．０８～０．３４ng/m３の範囲で変動した。季節毎に見
ると平均濃度（及び変動幅）は各々，夏季は０．１２ng/m３

（０．０８～０．１９ng/m３），秋季は０．２０ng/m３（０．１２～０．３４ng/m３），
冬 季 は０．２７ng/m３（０．１９～０．３４ng/m３）及 び 春 季 は
０．１０ng/m３（０．０８～０．１９ng/m３）であった。
“笠堀”の大気中BaP平均濃度は０．０２～０．２７ng/m３の範
囲で変動した。“新潟”と同様，冬季に高く，春季に低く
なる季節変動が見られた。季節毎の平均濃度（及び変動
幅）は各々，夏季は０．０３４ng/m３（０．０２～０．０６ng/m３），秋季
は０．１２ng/m３（０．０２～０．２７ng/m３），冬季０．１３ng/m３（０．１４～
０．１７ng/m３）及 び 春 季０．０４ng/m３（０．０２～０．０８ng/m３）で
あった。
２００５年度の新潟市の有害大気汚染物質モニタリング調

査結果３７）によるBaP平均濃度は“一般環境”で０．０７６ng/m３

（０．０１３～０．１５ng/m３），“発生源周辺”で０．１１ng/m３（０．０３４
～０．１８ng/m３），“沿道”で０．１４ng/m３（０．０２２～０．１９ng/m３）
であり，全国の有害大気汚染モニタリング調査結果の平
均と同様１ng/m３以下であった。“一般環境”について
は，新潟市曽野木局の値で，新潟市の内陸部に位置し，
周辺は住宅・田園地域であり，大気環境のバックグラン
ドを把握する測定局である。“発生源周辺”は新潟市松
浜中学校測定局の値で，周辺の化学工場郡から大気汚染
影響を監視する測定局である。“沿道”については，新
潟市善久自排局の値で，国道８号線沿いに設置された自
動車排ガスの影響を目的とした測定局である。
本研究における２地点での値を，新潟市の有害大気汚

染物質モニタリング調査結果３７）と比較してみると，“新
潟”では“沿道”及び“発生源周辺”と近い値となり，
“笠堀”では“一般環境”に近い値を示した。これは，
“新潟”の測定地点が自動車及び工場などの影響を受け
やすい“沿道”及び“発生源周辺”と環境が類似してい
るのに対し，“笠堀”においては，住宅地の密集度に違
いはあるものの，周囲に発生源が少ないと考えられる
“一般環境”の大気と類似しているためと考えられる。

３．５ Benzo［e］pyreneを基準とした重回帰分析（BeP
ratio）

Benzo［e］pyrene（BeP）は，PAHsの中でも大気中にお
ける光化学反応性が低く安定性が高い性質を持つため，

BePに対する相対濃度比（BePratio）を用いたPAHs解
析方法が数多く報告３８-４６）されている。

本研究における２地点の大気中PAHsのBePratioを
Table２に示す。次に２地点の大気中のBePratioを，既
報告値３８-４４）と比較し，自由度調整済みの決定係数が最大
になるようにして重回帰分析を行った。その結果を
Fig.４に 示 す。こ の 図 よ り，“新 潟”の 大 気 で は，
Roadsideair（２１％）４３），Industrialarea１（１８％）４３）及 び
Ruralarea（１６％）４４）の 寄 与 が 大 き く，“笠 堀”で は，
Roadsideair（２７％）４３），Roadwaytunnel（２２％）４２）及 び
Ruralarea（２１％）４４）の寄与が大きいことがわかる。
“新潟”では，付近に新潟西バイパスが通っているこ
とや新潟市の東に工業地帯が存在することが，上記のよ
うな結果になった一因と考えられる。“笠堀”について
は，付近に大きな道路やトンネルはないものの，“新潟”
と類似した部分も見られた。ただし，Ruralareaの寄与
が“新潟”（１６％）よりも“笠堀”（２１％）のほうが大き
い点は，前述したΣ１９PAHsの低濃度（Table １参照）
と考え合わせても，“笠堀”が，人口が少なく人為的発生
源が少ない地域である点に起因していると考えられる。

３．６ 降水中のPAHs濃度および大気中PAHs濃度との
関連

“新潟”及び“笠堀”における調査期間中の各季節の
降水量をFig.５（A）に示す。“新潟”，“笠堀”共に秋季に
降水量が多い傾向が見られ，“笠堀”では年間を通して
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Table２ RatiosofPAHstoBeP inNiigataand

Kasabori
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Fig.５ Seasonalvariationoftheamountofrainfall(A),PAH’sdeposition(B)andconcentrationofPAHsin
water(C)

Fig.４ MultipleregressionanalysisofatmosphericPAHsat２sitesinNiigataPrefecturebasedonBePratio
(Comparisonwithpreviousliteraturedata３８-４４))



降水量が多かった。これは“笠堀”が山間部であるため
雨が多く，冬季には豪雪地帯で積雪が増すためと推測さ
れる。次に季節毎のPAHs降下量（Σ１９PAHs）をFig.５

（B）に示す。“新潟”ではPAHsの降下量は降水量の変動
に追随して秋季に相対的に高い値を示した。一方，“笠
堀”では冬季に高い値を示した。このことは降水中の
PAHs濃度（Σ１９PAHs）においては，冬季が他の季節に
比べ２倍以上高いことを示している（Fig.５（C））。冬季
における高濃度は，富山県における降下物中２３，２４）にも見
られている傾向であり，大気中のPAHs濃度の項でも述
べたように中国大陸からの移流による影響が一因として
考えられる。
次に降水中のPAHs濃度組成と大気のPAHs濃度組成

について相関分析を行った。この結果をTable３に示す。
この表より，両者のPAHs濃度組成について明瞭な相関
は見られないことがわかる。また，Table３の右下部に
示すように，降水中のPAHs濃度組成は地点によらず季
節に依存して，夏季及び春季，冬季及び秋季が互いに高
い相関関係にあった（相関係数r＞０．７，有意水準p＜
０．００１）。一方，大気については地点ならびに季節に関係
な くPAHs濃 度 組 成 は 高 い 相 関 関 係 が 見 ら れ た

（r＞０．７，p＜０．００１）。PAHs濃度の面からは明瞭な季節
変化が見られた（３．３参照）のに対し，組成的には季節
に関係なく高相関が得られた点については，今後さらな
る検討の余地があると考えられる。

３．７ 降水中PAHsの懸濁態と溶存態の組成比較
降下物の捕集に使ったGFP，C１８FFのろ紙の特性か

ら，GFP上の成分を懸濁態PAHs，C１８FF上の成分を溶
存態PAHsと分類した。懸濁態PAHsと溶存態PAHsの季
節毎の濃度組成について相関分析を行った結果をTable
４に示す。“新潟”及び“笠堀”の降水中PAHsは，懸濁
態及び溶存態共に季節に依存して（地点によらず），夏
季及び秋季，冬季及び春季が高い相関関係にあった（r
＞０．７，p＜０．００１）。両者の相関関係から，懸濁態と溶存
態は同様の発生源に由来するものと考えられる。
さらに，降水中の懸濁態PAHsと大気中のPAHsとの

相関及び降水中の溶存態PAHsと大気中のPAHsとの相
関についても，相関分析を行い検討したが，いずれも明
瞭な相関は見られなかった。
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要 約

新潟県内の大気及び降水におけるPAHs（１９物質）の
濃度実態を解明するために，新たな採取方法を検討し，
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Table３ PAHscorrelationanalysisinatmosphereandprecipitation[r＞０．７,p＜０．００１]



２００５年８月～２００６年５月に都市部（“新潟”）と山間部
（“笠堀”）の２地点で調査を行った。捕集されたPAHs
は，５･６環が石英繊維ろ紙（８９．８～１００％），４環がC１８
ディスク（５８．０～７２．３％）及び３環が活性炭素繊維ろ紙
（４１．６～７３．６％，ただし，冬季を除く）に高い割合で回
収された。大気中のPAHs年平均濃度は都市部で２１ng/m３

山間部で９．９ng/m３であった。また都市部と山間部では冬
季と春季においては比較的類似した濃度レベルを示した
のに対し，夏季と秋季においては都市部が山間部より
４～６倍大きい濃度を示した。降水中のPAHs量は山間
部において冬季に増加する傾向が見られた。PAHs組成
比は，２地点において，夏季及び秋季，冬季及び春季で
各々類似のパターンを示した。大気と降水PAH濃度は
共に冬季に増加したが，両者のPAH組成間に明瞭な相
関は見られなかった
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