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Abstract 

 Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) are considered to be air pollutants and human carcinogenic 
substances. In this study, we measured PAHs in the aerosol samples (from September 2005 to August 2006) 
and also gaseous PAHs (from November 2005 to October 2006) for one year in the suburbs of 
Higashi-Hiroshima, Japan. The aerosols were classified into nine stages according to the particle diameter. 
The average concentration of PAHs in the aerosol was 2.93 ng/m3. The concentrations of PAHs in aerosol 
were higher in the fine particles than the coarse particles throughout the year and also higher in winter than in 
summer. The average concentration of gaseous PAHs was 50.6 ng/m3. Low molecular weights of PAHs were 
mainly found as gaseous components, and higher molecular weight of PAHs as particulate components. 
Middle molecular weights of PAHs coexisted as both gaseous and particulate components and the contents of 
particulate components were higher in winter than in summer. Molecular diagnostic ratios were examined to 
identify possible PAHs emission sources, suggesting vehicular emissions as a major source of particulate 
PAHs. 
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1. はじめに          

 石炭・石油などの化石燃料や木材の不完全燃焼，自動

車排出ガスなどから発生する多環芳香族炭化水素

（Polycyclic Aromatic Hydrocarbons：PAHs）はベンゼン環

を 2 個以上持つ化合物の総称である．PAHs は発ガン性

／変異原性を示すものも多く，大気中で気体状（ガス態）

あるいは微粒子に付着した状態（粒子態）で存在してい

ることが知られている 1-17)．PAHs の中で分子量が大きい

5,6 環の物質は，その物理化学的性質（低い蒸気圧）か

ら主に粒子態で存在するのに対して，4 環以下の PAHs
は通常の環境では一部もしくは大部分がガス態で存在し

ており粒子態との間で平衡状態にある． 
粒径 10 μm 程度の粒子は吸入時において大部分が鼻・ 

喉・咽頭部領域などで除去されるのに対して，2 µm 以下 
 

の微小粒子は呼吸器に沈着する率が高いため，大気微粒

子に付着した PAHs による人体影響の評価のためには，

全濃度だけでなく粒径別測定が必要である．一方，蒸気

圧の高い PAHs も気温が下がる冬季ではガス態から粒子

態に移る可能性があり，2～4 環の PAHs に対しては，粒

子態だけでなくガス態 PAHs 成分の測定も重要である．

発生源対策や健康リスク評価のために浮遊粉塵中そして

気体状 PAHs が数多く測定されているが，更にデータの

集積が重要である．一方で粒子態 PAHs の粒径別測定例

はあるが 13-16)，粒径別粒子態とガス態成分を同時測定し

たデータは少ない．本研究では，粒子態 PAHs 濃度の粒

径分布測定とガス態成分の測定，それらの季節変動，発

生源の特定などを検討するため 1 年間の定点測定を行っ

た． 
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2.実験方法 

2.1 サンプリング地点 

サンプリングは広島県東広島市の近畿大学工学部キャ

ンパスで 2005 年 9 月から 2006 年 10 月まで行われた．キ

ャンパスは国道 375 号線から約 800 m 離れた田園地帯に

ある．近くに大型の住宅団地や食料・家庭用品等を販売

する複合施設がある．半径 2 km 以内に工業団地はなく

大きな点源発生源となるような工場は存在しない．キャ

ンパス中央を通る一般道路から約 10 m 離れた高さ 3 m
の地上にサンプリング装置を設置した． 
2.2 粒子態及びガス態PAHsのサンプリング  

浮遊粉塵（粒子態PAHsを含む）はローボリウムエアサ

ンプラー(アンダーセンタイプ,柴田科学製 AN-200 型)
を用いて捕集した．捕集は1週間連続して行い，吸引量は

27.2 L/minとした．9段階の粒径範囲｛No.1 (>11 μm), No.2 
(11～7.0 μm), No.3 (7.0～4.7 μm), No.4 (4.7～3.3 μm), No.5 
(3.3～2.1 μm), No.6 (2.1～1.1 μm), No.7 (1.1～0.65 μm), 
No.8 (0.65～0.43 μm)｝に分級した粒子を慣性衝突によっ

てアルミ二ウム円板上に設置したPTFEフィルム(Nos.1
～8,フロン工業製 F8034)に捕集, >0.43 μmの微小粒子を

石英繊維フィルター  (No.9, 東京ダイレック社製2500 
QAT-UP）に捕集した． 
ガス態PAHsのサンプリングでは浮遊粉塵を分級せず

そのまま全量を石英繊維フィルター上に捕集後,ガス態

PAHsをアンバーライトXAD2樹脂(オルガノ㈱)を充填し

たガラス管(3g充填カラム1本,2gカラム2本)を連結させ

て捕集した．3本目のカラムによるPAHsの捕集は少なか

った．吸引量は5 L/minで捕集時間は8時間とした． 
2.3 調査対象物質 

測定対象の多環芳香族炭化水素類（PAHs）は, 2環の

Naphthalene (Naph), 3環のAcenaphthene (Ace), Fluorene 
(Flu), Phenanthrene (Ph), Anthracene (Ant), 4 環 の
Fluoranthene (Flt), Pyrene (Py), Benzo(a)anthracene (BaA), 
Chrysene (Chry), 5 環 の Benzo(b)fluoranthene (BbF), 
Benzo(k)fluoranthene (BkF), Benzo(a)pyrene (BaP), Dibenzo 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a,h)anthracene (DBahA), 6 環の Benzo(ghi)perylene  
(BghiP), Indeno(1,2,3-cd)Pyrene (Ip)の 15 物質とした． 
2.4 PAHs 測定 

2.4.1 浮遊粉塵の前処理 

細かく切ったテフロンフィルム(Nos.1~8)，石英繊維フ

ィルター(No.9)をスクリューキャップ付サンプル管に入

れた後にアセトン(AC)を加えて，超音波ホモジナイザー

(トミー精工製 UR-20D 型)の発振器の先端をサンプル管

底部に設置し 10 分間作動させ PAHs を抽出した．その

AC 抽出液をシリカカートリッジに通してクリーンアッ

プ後に揮発防止剤であるジメチルスルホキシド(DMSO)
を加えた．AC を弱い窒素気流中で留去後，アセトニト

リル (AN)と精製水 (H2O)を加えて測定試料溶液とした

((DMSO＋AN):H2O=5:5)．石英繊維フィルターでの回収

率は 90~70％であった．  
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Table 1 Wavelength programing
Time (min) Ex (nm) Em (nm) Compounds
Detector A  (fluorometric detection)
      0  15.45 275 331 Naph
15.45  18.25 298 336 Ace
18.25  19.60 356 401 Ant
19.60  22.80 320 389 Py
22.80  25.70 275 407 BaA
25.70  30.10 240 435 BkF
30.70  end 295 417 DBahA, BghiP
Detector B  (fluorometric detection)
      0  17.70 263 311 Flu
17.70  19.70 251 363 Ph
19.70  22.45 359 459 Flt
22.45  25.55 266 380 Chry
25.55  28.25 300 438 BbF
28.25  33.00 296 428 BaP
33.00  end 300 504 Iｐ

Table 2  Atmospheric concentrations (ng/m3) of the individual PAH compounds

PAHs Abbrev.
Number
of rings MW TEFs

>4.7 µm
(No.1-3)

1.1〜4.7 µm
(No.4-6)

<1.1 µm
(No.7-9)

Particulate
PAHs, total

Gaseous
PAHs

Particulate +
Gaseous PAHs

Naphthalene Naph 2 128.2 0.001 0.114 0.113 0.146 0.374 36.670 37.044
Acenaphthene Ace 3 154.2 0.001 0.013 0.014 0.016 0.042 2.690 2.732

Fluorene Flu 3 166.2 0.001 0.016 0.018 0.021 0.056 3.805 3.861
Phenanthrene Ph 3 178.2 0.001 0.055 0.123 0.157 0.335 4.478 4.813
Anthracene Ant 3 178.2 0.01 0.002 0.005 0.024 0.031 0.101 0.131
Fluoranthene Flt 4 202.3 0.001 0.026 0.163 0.306 0.494 1.804 2.299

Pyrene Py 4 202.3 0.001 0.017 0.132 0.210 0.359 0.827 1.186
Benzo(a)anthracene BaA 4 228.3 0.1 0.004 0.039 0.081 0.124 0.019 0.143

Chrysene Chry 4 228.3 0.01 0.007 0.067 0.123 0.197 0.094 0.291
Benzo(b)fluoranthene BbF 5 252.3 0.1 0.008 0.096 0.205 0.309 0.001 0.310
Benzo(k)fluoranthene BkF 5 252.3 0.1 0.003 0.043 0.088 0.134 0.039 0.172

Benzo(a)pyrene BaP 5 252.3 1 0.004 0.055 0.104 0.163 0.025 0.189
Dibenzo(a,h)anthracene DBahA 5 278.4 5 0.000 0.005 0.008 0.014 0.013 0.027

Benzo(ghi)perylene BghiP 6 276.3 0.01 0.007 0.061 0.154 0.221 0.045 0.266
Indeno(1,2,3-cd)Pyrene Ip 6 276.3 0.1 0.001 0.026 0.053 0.079 0.000 0.079

Total PAHs 0.277 0.960 1.695 2.932 50.609 53.541
Particulate PAHs: All season (2005年9月-2006年8月）（N=23）
Gaseous PAHs: All season (2005年11月-2006年10月）（N=31）
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2.4.2 ガス態PAHsの前処理 

PAHs を捕集した XAD-2 樹脂に対して超音波抽出操作

を 20 分間行った以外は，浮遊粉塵の前処理操作とほぼ同

様であった．物質ごとの抽出率は 90~30 %であった． 
2.4.3 PAHs 測定 

PAHs 測定には HPLC-蛍光検出法を用いた．分離・検

出条件は以下の通りである．分離カラム，Inertsil ODS-P 
(5 µm, 250 × 4.6 mm i.d., 40℃ ); 溶離液 ,溶離液 A 
(MeOH(メタノール):H2O=7:3)と溶離液 B (MeOH)による

高圧グラジエント法 , 0→5min, A; 5→20min, A→B; 
20→40min, B; 40→45min, B→A; 45→50 min, A (流量 1 
ml/min): 検出器は蛍光検出器(2 台)．測定では各 PAHs に
対して個別に励起波長，蛍光波長のタイムプログラム（表

1）を設定した．測定サンプル (50 µl)を濃縮カラム

(Chromolith Guard Cartridge RP-18e（10 × 4.6 mm i.d.))に捕

集，1 ml 溶媒(MeOH:H2O=5:5)によるサンプルクリーンア

ップを行った後に, PAHs の分離・蛍光検出を開始した． 
 

3. 結果と考察 

3.1 粒子態/ガス態の 月別 PAHs  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1. PAHs concentration in the aerosol of Higashi  
Hiroshima (Oct 2005-Aug 2006) 

表 2 に各 PAHs の年間の平均濃度，粒子径 3 分割（> 4.7 
µm, 1.1 - 4.7 µm, < 1.1 µm）, 粒子態全体，ガス態の測定結

果を示す．粒径別では大きい粒子中の PAHs が少なく，小

さい粒子中の濃度が高い．次に，全粒子態とガス態を比べ

ると 2 環と 3 環の Naph, Ace, Flu ではガス態がほとんどで

粒子態はガス態に比べ低い．4 環では Flt と Py はガス態

が多く BaA と Chry では反対に粒子態が多い．5 環と 6
環では低濃度の DBahA を除いて全て粒状が多くなって

いる．全体でみるとガス態の Naph の濃度が高く，全体

の 68％を占めていた．ガス態の Naph については，ディー

ゼル燃料自動車の排気ガスには Naph が多いとの報告が

ある 9)． 
Fig.1a) は 2005 年 10 月から 2006 年 8 月までの月別・粒

径別の PAHs の大気中濃度を示す．年間を通じて大きい粒

子中の PAHs が少なく小さい粒子中の濃度が高く冬期に

1.1 µm 以下の粒子中の濃度が高い傾向にある．北西の季

節風による中国大陸からの長距離輸送の可能性が指摘さ

れている 10,11)．Fig.1b) に月別の微粒子の重量を示す．12, 
1 月は低い．一方，3, 4 月は高くなっているが，中国から

飛来する黄砂による影響と考えられる．Fig.1c) は微粒子

重量あたりの月別 PAHs 量を示したものである．粒子態（7 
µm 以下）PAHs の濃度レベルは東広島市の文献値 1)とほぼ

一致した． 
3.2 粒子態/ガス態 PAHsの季節変動 

Fig.2 に夏期(6,7,8 月)と冬期(12,1,2 月)の粒子態(3 粒径

別)とガス態 PAHs の存在比率を示す． 
 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2. Percentage contribution of particulate and gaseous 
PAHs concentration in summer and winter 
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環数が 2,3 の低分子量の Naph，Ace，Flu では夏期冬期

ともガス態の占める割合がほとんどであった．環数が 3,4
の Ph, Ant，Flt，Py では夏期はほとんどがガス態だが冬期

になると粒子態の割合が増加した．分子量の大きい 5,6 環

は既報ではガス態の割合は小さくほとんどが粒子態とさ

れている．冬期も同様の傾向があり，ほとんどは粒子態で

ガス態はほとんど検出されない．しかし夏期に DBahA, 
BghiP, BkF のガス態が検出されている．季節に関わらず粒

子態の PAHs は 70％以上が 1.1 µm 以下の微粒子に存在し

ていることがわかる． 
3.3  発生源について 

本研究での試料採取地点は道路に近いことから，自動車

を起源とした PAHs について検討した．これまでの多くの

研究で PAHs の濃度比率を利用した起源の推定が行われ

てきた．それらのいくつかを表 3 にまとめた 6,7)．本研究

の結果は概ねガソリン車またはディーゼル車を起源とし

た数値に近い値を示した．しかし季節変化などを見出すに

は至らなかった． 
3.4  毒性評価について 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

Fig. 3. Contribution of particulate and gaseous BaP 
equivalent concentration in all and each season  

 
 
各 PAHs ではそれぞれの毒性が著しく異なるため，それ

らの毒性や健康に及ぼす影響を評価する際には毒性等価

係数（Toxic Equivalency Factors (TEFs), 表 2）を用いた毒

性等量を用いることが多い．そこで，季節ごとの粒径，ガ

ス態別の毒性等量を見積もり，Fig. 3 に示した．毒性等量 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
は夏期と秋期に低く，冬期と春季に高かった．冬期での暖

房用燃料の燃焼の他に，近隣諸国からの長距離輸送の影響

もあるかもしれない 10,11)．  
冬期のガス態の毒性等量のほとんどは Naphによるもの

であった．冬期のガス態の 3 環以上の PAHs 濃度は低く，

3 環以上の PAHs のガス態による毒性等量への寄与はほぼ

無視できるほど小さかった．冬期に高濃度のガス態 Naph
の報告例 8)がある．またガス態の Naph が夏季に高濃度で

検出されたとの報告がある 9)． 

夏期にはガス態の毒性等量が増加し，それらは 2-4 環の

低分子量の PAHs と DBahA によるものであった．また春

季，秋期も同様の傾向があった．夏期にはこれらの PAHs
のガス態濃度が上昇するためである．5 環の DBahA のガ

ス態がなぜ夏期に上昇するかについては今後検討する必

要がある． 
粒子態の毒性等量は 4.7 µm 以下の微粒子の寄与がほと

んどで，4.7 µm 以上の大粒子中の毒性等量は無視できる

ほど小さい．季節変動では 1.1 ~ 4.7 µm の粒子態の毒性等

量は季節を通じて大差はないが，1.1 µm 以下の微少粒子

態の毒性等量は冬期と夏期で 3 倍以上の差があった．この

中で 5 環の PAHs の寄与が大きく，特に BaP の寄与が季節

を通して最も大きく 60 ~ 70 % 程度であった．これらの毒

性等量は長崎県大村市での 2012 年春季の値 10)と同程度で

あった． 
 

4. まとめ 

本研究では，東広島市の郊外において大気粉塵 (9段階

に分級)中およびガス態のPAHsを1年間測定した．粒子態

のPAHsの平均濃度は 2.93 ng/m3，ガス態PAHsの平均濃度

は 50.6 ng /m3であった．粒子態の濃度は夏よりも冬に高

かった．低分子量のPAHsは主にガス態として，そして高

分子量のPAHsは粒子態として検出された．中間の分子量

のPAHsはガス態と粒子態の両方が存在し，粒子態の含量

は夏より冬に高かった．ガス態 - 粒子態間の分配データ

の蓄積が望まれる．各PAHsの濃度比から粒子態PAHsの
主な供給源としての自動車からの排出が示唆されたが，

他の要因についての検討も望まれる． 
 

 

 

Table 3   Concentrations diagnostic ratios of ambient air PAHs （total particulate, all season）

Car emissions
(gasoline)

Vehicle
emissions from
diesel fuel

total spring summer fall winter

[Ph]/[Ph]+[Ant] *1 0.77±0.12 - 0.92 0.92 0.96 0.96 0.89
[Flt]/[Flt]+[Pyr] *1 0.43±0.08 - 0.58 0.71 0.55 0.47 0.53
[BaA]/[BaA]+[Chry] *1 - 0.45 0.39 0.36 0.41 0.44 0.37
[Ip]/[Ip]+[BghiP] *1 0.18±0.03 0.46 0.26 0.30 0.28 0.23 0.26
[Ip]/[BghiP] *2 0.27±0.4 1 0.36 0.43 0.40 0.30 0.35
[BaA]/[Chry] *2 0.47±0.59 - 0.63 0.57 0.69 0.79 0.59
[BbF]/[BkF] *2 1.07±1.45 - 2.31 2.62 2.25 1.82 2.45
*1:Environmental Research 101 (2006) 304-311
*2:Science of the Total Environment 327 (2004) 135-146
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