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[はしがき］

大気質の悪化と肺癌や喘息などの疾病との関連が指摘され，大気中に存在する発癌性・

変異原性物質として多環芳香族炭化水素に加えてニトロ多環芳香族炭化水素（ニトロアレ

ーン）が発見された．しかし，多環芳香族炭化水素に比較してニトロアレーンは大気中の

濃度が低くく，それを追跡できる高感度な分析法がなかったために，主要排出源と考えら

れる自動車からの排出実態や大気内動態、個人暴露量はほとんど明らかではなかった．深

刻化する大気質の悪化と増加する肺癌との関連が指摘されるなかで，その実態把握と対策

は国内外を問わず緊急の課題になっている．

以上の現状を踏まえて，研究代表者は未規制有害大気汚染物質の中でニトロアレーンを

主要研究対象に定め，超高感度分析法の開発並びに大気内挙動と毒性に関する研究を進め

てきた．本研究はその一貫として，平成8，9年度にわたって文部省科学研究費補助金(基

盤研究(c))の交付を受けて実施された．研究は金沢大学薬学部と石川県保健環境セン

ターを中心に行われたが，研究成果の報告にあたり，大気試料の採取と各種測定に協力い

ただいた北海道立環境科学研究センター並びに東京都立衛生研究所に深く感謝する．また，

大気試料の採取に協力いただいた産業医科大学医療技術短期大学並びに北九州市環境科学

研究所はじめ多くの関係各位に感謝の意を表する．
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[研究発表］

1．学会鮭等

1)KazmchiHayakawa,NorikoTbrai,PaulG.Dinning,KazuhikoAkutsu,Yukolwamoto,
RyosukeEtoh,TbuyoshiMurahashi,AnOn-lineReductionHPLC/Chemilunnescence
DetectionSystemfbrNitropolycyclicArmnaticHydrocarbonsandMetabol"s,BjoMefi.
Cｿ"℃加加gJ:,10,346-3SO(1gg6).

2）早川和一,金沢における未規制大気汚染物質の現状,金沢大学自然科学研究科地球環
境科学専攻紀要,1,41-44(19%/

3）早川和一，受賞研究総説：発癌性ニトロアレーンの超高感度分析法の開発環境研究，

環境研究,103,14-20(19%).

4)TbuyoshiMulahashi,KazmcmHayakawa,ASensitiveMethodfbrtheDebmlinationof6-
Nitrochrysene,2-Nitrofluorantheneandl-,2-and4-NitropyrenesinAirbomeHrticVlabs
UsingHgh-PeribrmanceUquidChmmatographywithChenlumnescenceDetection,AMIJ.
Cﾉz伽.Ac",343,251-257(1997).

S)KaZuichiHayakawa,AkioNakamum,NorikoTもIai,RyoichiKizu,KyokoAndo,NitroaI巳ne
ConcentrationsandDiI℃ct-acnngMutagemcitiesinDieselExhaustParticulCsFIactionaFdby
SilicaGelColumnChromatographyDC/ieM.P""w.B"".,45,1820-1822(1997).

6）早川和一，創案と開発：ニトロアレーン分析計,1997,323-327.

2 ．口頭発表

1)村橋毅，寺井規子，早川和-'中村昭夫，宮崎元-'大気試料中ニトロアレーン

の高感度自動分析，第57回分析化学討論会，松山，平成8年5月25日～27日．

2）阿久津和彦，村橋毅，早川和一，都市大気中の発がん性／変異原性多環芳香族炭・

化水素及びニトロ多環芳香族炭化水素の同時分析，第45回日本分析化学会，仙台，

平成8年9月14日～21日．

3）早川和－，村橋毅，寺井規子，松本寛，酒井茂克，狩野文雄，松田晴夫，北村

守次，札幌東京，金沢の大気環境比較（1）－大気粉じん中の多環芳香族炭化水

素及びニトロ多環芳香族炭化水素－，第37回大気環境学会，堺，平成8年9月24日～
26日．

4)柿本均，松田晴夫，北村守次，松本寛，酒井茂克，狩野文雄，早川和一，札幌

東京，金沢の大気環境比較（2）一大気粉じん中の重金属元素等の濃度－，第37回

大気環境学会，堺，平成8年9月24日～26日．

S)松本寛，酒井茂克，狩野文雄，松田晴夫，北村守次，村橋毅，寺井規子，早川

和一，札幌，東京，金沢の大気浮遊粉じんの変異原性1.Ames試験による比較，

第37回大気環境学会，堺，平成8年9月24日～26日．

6)狩野文雄，松本寛酒井茂克，北村守次，松田晴夫，村橋毅，寺井規子，早川

和一，札幌東京，金沢の大気浮遊粉じんの変異原性2.YG10007(CHL)によ

る比較，第37回大気環境学会，境，平成8年9月24日～26日．

7)寺井規子，早川和一，環境汚染物質の変異原性評価における化学分析法とAmes試験

法併用の有用性，第22回環境トキシコロジーシンポジウム，新潟，平成8年10月24

日～25日．

8)村橋毅，早川和一，変異原性6-ニトロク1ノセン，2－ニトロフルオランテン，1，2，

4.ニトロピレンの大気内動態，日本薬学会北陸支部第95回例会，金沢，平成8年11月
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30日．

9）中村昭夫，早川和一，ディーゼル排気粉じん抽出物分画におけるニトロアレーンの

分布，日本環境変異原学会第25回大会，東京，平成8年11月20日～22日．

10)寺井規子，陶山和明，早川和一，大気粉じん中の変異原性多環芳香族炭化水素及び

ニトロ誘導体測定のための抽出溶媒の検索，日本薬学会第117年会，東京，平成9年3

月26日～28日。

11)中村昭夫，阿久津和彦，内海彰子，早川和-'ディーゼル排出粉じん抽出物中のニ

トロアレーンと直接変異原性，日本薬学会第117年会，東京，平成9年3月26日～28

日．

12)村橋毅，伊藤操早川和-'降水からの変異原性ニトロアレーンの検出，日本

薬学会第117年会，東京，平成9年3月26日～28日．

13）村橋毅，早川和一，降水中のニトロアレーン分析，第58回分析化学討論会，福岡，

平成9年5月24日～25日．

14)阿久津和彦，村橋毅，早川和一，都市大気中の発がん性／変異原性多環芳香族炭

化水素及びニトロ多環芳香族炭化水素第58回分析化学討論会，福岡，平成9年5月

24日～25日．

15)陶山和明，木津良-7早川和-'多環芳香族炭化水素と間接変異原性を指標とする

大気粉じん抽出溶媒の検索，日本薬学会北陸支部第96回例会，金沢，平成9年6月21

日．

16)柿本均，小向信明，北村守次，松本寛酒井茂克，狩野文雄，早川和一，大気

粉じんの化学組成からみた札幌・東京・金沢3都市の大気環境比較（続報），第38

回大気環境学会，つくば，平成9年9月23日～25日．

17)阿久津和彦，早川和-7村橋毅，柿本均，松本寛，酒井茂克，狩野文雄，発

がん性ニトロアレーンの大気内動態（1）光分解，第38回大気環境学会，つくば，

平成9年9月23日～25日．

18)村橋毅，阿久津和彦，早川和一，発がん性ニトロアレーンの大気内動態（2）二

次生成，第38回大気環境学会，つくば，平成9年9月23日～25日．

19)陶山和明，早川和-7大気粉じんからの多環芳香族炭化水素と変異原性の抽出に及

ぼす有機溶媒の影響，日本変異原学会第26回大会，秦野，平成9年12月3日～5日．

20）陶山和明，木津良一，早川和一，大気粉じんからの多環芳香族炭化水素及びニトロ

アレーンと変異原性の抽出に及ぼす有機溶媒の影響日本薬学会第118年会，京都，

平成10年3月31日～4月2日．

21）阿久津和彦早川和一，村橋毅，早川和－，柿本均，大気中発ガン性ニトロア

レーンの光分解及び二次生成，日本薬学会第118年会，京都，平成10年3月31日～4

月2日。

3．特別講演等

l)早川和-'ニトロアレーンの環境動態解析に関する研究，ディーゼル排気微粒子

(DEP)汚染の実態とその測定法に関するワークシヨツプ，つくば，平成9年2月28日～

3月1日．

2)早川和－，大気中の発癌性多環芳香族炭化水素及びニトロ多環芳香族炭化水素，第3
回国際学術研究フオーラム，富山，平成9年3月21日．
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3）早川和－，未規制大気汚染物質ニトロアレーンの挙動と毒性，第58回分析化学討論

会，福岡，平成9年5月24日～25日．

4)早ﾉll和一，大気中ニトロアレーン測定法の現状と今後の課題，第38回大気環境学会，

つくば，平成9年9月23日～25日．

S)早川和-'未規制有害大気汚染物質の現状と今後の課題，第4回国際学術研究フオー

ラム，富山，平成9年12月25日．

6)村橋毅，早川和一，ニトロアレーンの環境動態解析に関する研究，ディーゼル排

気(DE)及びその微粒子(DEP)の健康影響に関するワークシヨップ，つくば，平成9年2

月20日～21B.

4．出版物

1)第2回公開シンポジウム「未規制大気汚染物質の挙動と毒性一発がん関連物質一」

要旨集，文部省科学研究補助金研究早川班，平成9年1月17日．

2）第3回公開シンポジウム「未規制大気汚染物質の挙動と毒性一ダイオキシン，自動車

粉じん，流出油一」要旨集，文部省科学研究補助金研究早川班，平成9年12月12日．

[研究成果］

研究代表者らは，これまでに大気中の発癌性／変異原性ニトロアレーンの挙動と毒性に

関する研究の一貫として，まず化学発光検出高速液体クロマトグラフィーの原理を応用し

た超高感度ニトロアレーン分析法を開発した．さらにそれを金沢市の大気試料に適用し，

都市大気中のニトロアレーン挙動，排出源及び毒性について以下のことを明らかにした．

1）都市大気中の1Ⅲ3-,1,6-,1,8･ジニトロピレン(DNP)濃度はベンゾlalピレンより約2桁

低く，1－ニトロピレン(NP)濃度はベンゾialピレンとほぼ同じレベルである.2)都市大
気中の1,3-,1,6-,1,8-DNP及び1-NP濃度は日内変動（昼高夜低）と季節変動（夏低冬高）

を呈する．3）都市大気中の1,3-,1,6-,1,8-DNP及び1-NPの主要排出源はディーゼル車で

ある．4）大気中の1,3-,1,6-,1,8-DNP及び1-NPは主として1.1"m以下の微粒子に結合し，
この画分は直接変異原性も高い．5)大気粉じん抽出物の直接変異原性における1,3.,1,6.,

1,8-DNP及び1-NPの寄与は大きい．

このように金沢市を例に大気中ニトロアレーンについていくつかの点を明らかにできた．

しかし，他の地域の汚染状況は把握されておらず，それ力那市の規模や特性，都心／郊外

などの地理的，気象的因子にどのように影響されるかも明らかではない．さらに，大気発

癌性／変異原性の発現や消失はニトロアレーンの二次生成や分解とも密接に関連している

と考えられるが，大気内における化学反応はほとんどわかっていない．そこで本研究では，
広域的な視野から他の地域におけるニトロアレーン汚染の実態を把握し，さらに大気内化

学反応に関する基礎知見を得ることを目的として，以下の項目を目的に定めた．1．ニト

ロアレーン分析法の改良，2．ディーゼル粉塵抽出物の直接変異原性におけるニトロアレ

ーンの寄与，3．札幌東京，金沢の大気環境比較，4．大気中のニトロアレーンの分解

と二次生成．

これら研究の成果について，以下に述べる．
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