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石巻地区における大気中多環芳香族炭化水素類調査＊
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要 旨

石巻地区において大気中多環芳香族炭化水素類の汚染実態調査を行った。環境調査の結

果，総 PAHs 濃度は沿道で高い傾向がみられた。また，粒子状 PAHs に比べガス状

PAHs の割合が高く，�環のナフタレンが夏期に高濃度で検出された。固定発生源の排ガ

ス中 PAHs濃度測定においてもガス状 PAHs濃度が粒子状 PAHs に比べ高かった。CMB

法による発生源解析を行った結果，環境粉じん，粒子状 PAHs でディーゼル排気ガスの

影響がみられた。環境調査で高濃度に検出されたナフタレンはディーゼル排気ガスの影響

が大きいと推察された。

1. は じ め に

化石燃料などの有機物質の不完全燃焼過程から

生成される多環芳香族炭化水素類(Polycyclic

Aromatic Hydrocarbons；以下 PAHs)は大気中

で粒子状物質に多く存在し，ベンゾ[a]ピレンな

ど�環以上の高分子のものは発がん性や変異原性

を有することが知られている。重要な発生源とし

て石油製品製造過程，石炭燃焼施設，自動車排気

ガス等があり，宮城県においてもこれまで主に道

路沿道環境などに拡散している移動発生源由来の

粒子状物質に着目し，その汚染実態を把握してき

た1)。しかし，近年大気中に存在する PAHs には

ガス状で存在する PAHs の割合が大きい2)こと，

微小粒子中 PAHs の約40％が植物などバイオマ

ス炭素の燃焼に由来する3)ことなどが明らかに

なってきた。

そこで，ガス状のものを含めた大気中 PAHs

の全体像を把握しその発生源寄与を明らかにする

目的で，宮城県内でも多種類の工場等が立地して

いる石巻地区を対象として，環境大気中 PAHs

濃度分布を把握するとともに，バイオマスエネル

ギーを有効利用するため稼働開始した大手工場の

固定発生源からの排出状況等の調査を実施したの

で報告する。

2. 方 法

2.1 調査地点の概要

石巻地区は宮城県仙台市から北東方向約50 km

に位置し，市中心部の西部にある石巻工業港が貿

易港として機能しており，工業港近隣に多くの工

場等が立地している。調査地点の概要を表 1およ

び図 1に示した。環境大気調査地点は	地点選定

し，固定発生源の調査地点として大手製紙工場の
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木屑，廃材などを燃料とするバイオマス発電施設

を選定した。環境大気調査地点の詳細はバイオマ

ス発電施設計画時のミニアセス結果から，陸地側

で比較的濃度が高いと予測された付近に位置する

①Ｋ高校を固定発生源近傍地点，また移動発生源

の影響が強い地点として②臨港道路釜北線沿道，

さらに固定発生源から離れている③Ｓ高校を比較

対照地点とした。

2.2 調 査 期 間

環境大気調査は平成19年�月および平成20年�

月に�週間サンプリングを計�回実施した｡また，

固定発生源における排気ガス中の濃度測定等は平

成21年度に実施した。

2.3 試料採取方法および分析方法

⑴ 環境大気試料

環境試料の採取，分析は，環境省編「有害大気

汚染物質測定方法マニュアル」および「ダイオキ

シン類に係る大気環境調査マニュアル」を参考に

した4,5)。採取装置は，ハイボリュームエアーサ

ンプラ(紀本電子㈱製)を用いた。捕集材として石

英繊維ろ紙(QFF)の後方にポリウレタンフォー

ム(PUF)を�個，さらにバックアップ吸着材と

して活性炭素繊維フェルト(ACF)�枚を装着し，

流速100 L／分で�週間吸引捕集した。抽出操作

は，処理時間の短縮，使用溶媒の削減，安全性等

に優れ，PAHs の抽出効率のよい6)高速溶媒抽出

装置(ダイオネクス社製 ASE-200)を用いた。以

下に ASEの抽出条件を示す。

Pressure； 2000 psi, Temperature； 150℃

(70℃), Solvent；Toluene (Acetone), Preheat；1

min, Heat；7min (5min), Static；20min, Flush

(％)；60％ (80％), Purge；300 sec, Cycle；2

times。

QFF，ACFはトルエン，PUFはアセトンで抽

出し，最後にトルエンで濃縮したものを粗抽出液

とした。粗抽出液�ml を水洗，n-ヘキサンにて

液液抽出し，無水硫酸ナトリウムで脱水後濃縮し

たものをシリカゲルカラムクロマトグラフィによ

るクリーンアップに供した。シリカゲルはあらか

じめアセトンで超音波洗浄し，130℃で�時間乾

燥し活性化した後，約�g を取り n-ヘキサンで

ガラスクロマト管(内径10mm)に湿式充填し，使

用直前に n-ヘキサン100ml で洗浄後試験に用い

た。毎秒�滴程度の速さで，初めに n-ヘキサン，

次いで40％ジクロロメタン含有 n-ヘキサンで溶

出させ，後者の画分を濃縮後トルエンに転溶し，

GC/MS(島津製作所 QP-2010)により PAHs の分

析を行った。分析対象とした PAHs を表 2 に示

した。また環境試料のうち QFFで採取した試料

の一部をマイクロ波試料前処理装置(マイルス

トーンゼネラル社製)により酸分解し，ICP/MS

(日立製作所㈱製)を用い金属成分について分析を

行った。

⑵ 固定発生源試料

固定発生源の排出ガスの試料採取，前処理方法

は JIS K 0311「排ガス中のダイオキシン類の測

定方法」を参考とした。採取装置は，JISⅢ形装

置を用いてサンプリングを行った。排ガス試料は

吸引ポンプで引き冷却プローブで冷却後，水，エ

チレングリコールで液体捕集した後，PUF�個

の間にシリカ繊維製のフィルターを挟み，さらに

後段に ACFを重ねた捕集材に捕集した。前処理

操作としてプローブなどの洗液，吸収液はろ過

し，ろ液残渣はトルエンでソックスレー抽出，ろ

液はジクロロメタンで液液抽出した。また PUF，
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区 分地点名

屋上比較対象地点③ Ｓ高校

主要幹線移動発生源② 沿道

表 1 環境調査地点の概要

固定発生源近傍① Ｋ高校 屋上

備 考

図 1 調 査 地 点



フィルター，ACFは ASE で抽出した。それぞれ

の抽出液は最終的にトルエンに濃縮後，環境試料

と同様にクリーンアップを行った後，GCMS で

PAHs の分析を行った。また固定発生源の集塵施

設であるバグフィルターからばいじんを採取し，

蛍光 X線分析装置(XRF)を用いて金属成分につ

いて分析を行った。

⑶ ケミカルマスバランス法(CMB法)の適用

粒子状物質の発生源解析を行うため CMB法を

用いた。金属成分の実測値，揮発性がある程度小

さい PAHs の実測値などから�次的な情報を得

るため早狩が作成したアドインソフト7)を使用し

発生源解析を行った。

3. 結果と考察

3.1 シリカゲルカラムの添加回収試験

クリーンアップに用いるシリカゲルカラムの添

加回収試験の結果を図 2 に示した。n-ヘキサン

で洗浄したシリカゲルカラムに PAHs混合標準

�ml を添加し，はじめに n-ヘキサン50ml で溶

出させ10mlずつ分取した。さらに40％ジクロロ

メタン含有 n-ヘキサン40ml で溶出させ上記と同

様に10mlずつ分取し，各画分を GC/MSにより

分析を行った。n-ヘキサン30ml〜40ml の画分
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図 2 シリカゲルカラムの添加回収試験
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表 2 分析対象 PAHs

B[a]A 228

Ace 152

Nap 128

略称 分子量
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で�環のナフタレンが溶出し始め，40ml〜50ml

の画分ではナフタレンがほとんど溶出し	環のア

セナフチレン，アセナフテンが溶出し始めた。さ

らに40％ジクロロメタン含有 n-ヘキサンを流し

た 0〜10ml の画分ですべての PAHs が溶出し

た。これらの結果から，�種類の溶出溶媒量は多

少余裕を持たせ25ml に設定しクリーンアップを

行った。

3.2 環境調査結果

平成19年�月(夏期)と平成20年�月(冬期)の粉

じん濃度および捕集材別 PAHs濃度を表 3 に示

した。粉じん濃度は季節的に夏期が高い結果で

あった。粉じん濃度と捕集材別 PAHs 濃度との

関係では，QFF中 PAHs濃度が比例関係にあり

よい相関を示していた(図 3)。各地点における

QFF，PUF，ACF 中 PAHs 濃度を足した総

PAHs濃度を図 4 に示した。調査時期でみると�

月�回目の測定濃度が他の調査時期に比べ高い結

果であった。地点別では�月�回目を除き沿道で

もっとも濃度が高く，次いで固定発生源近傍(Ｋ

高校)，比較対照地点(Ｓ高校)の順であった。冬

期に沿道の濃度が低かった要因として，サンプリ

ング装置設置場所側から道路側に吹く風向が多

かったため，移動発生源からの影響が少なかった

ためと考えられた。

各捕集材別に対象物質のベンゼン環等の環数ご

とに積み上げた PAHs 濃度を図 5 に示した。

QFFでは各地点で�環から�環が捕集され，夏

期と冬期を比較すると冬期で濃度が少し高い傾向

がみられた。沿道ではフルオランテン，ピレン，

フェナントレン，Ｋ高校ではアセナフテン，フル

オランテンの濃度が高かった。PUFでは	環の

濃度がもっとも高く，次いで�環，�環の順で

あった。各地点でフェナントレンの濃度が高かっ

た。QFFと PUFにおける濃度および環数パター

ンでは季節的に際だった違いはみられなかった

が，ACF では QFF，PUF を破過した�環およ

び	環の PAHs，とくに�環のナフタレンが高濃

度に検出された。この傾向はサンプリング時の平

均気温(夏期25.8℃および冬期5.2℃)が高い夏期

に顕著であった。図 4 における総 PAHs の濃度

差は ACFに捕集された�環，	環 PAHs の濃度

差によるものであった。

各地点別に QFFに捕集された粒子状 PAHs と

PUF と ACF に捕集されたガス状 PAHs の割合

を図 6 に示した。各地点ともに粒子状 PAHs と

比較しガス状 PAHs の割合は高く，夏期で90％
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図 3 粉じん濃度と捕集材別 PAHs濃度

図 4 各地点の総 PAHs濃度

8月

ACF(ng/m3)

数値は平均値，( )内は濃度範囲を示した。

48.5(25.0〜109)78.5(13.2〜226)(μg/m3)

表 3 大気中粉じん濃度と PAHs濃度

14.4(0.72〜35.7)

n＝�

3.5(0.54〜10.7)

12.1(5.1〜23.7)

n＝�

121(22.0〜296)

粉じん濃度

PAHs濃度

QFF(ng/m3)

PUF(ng/m3)

n＝�

5.7(2.5〜12.5)

11.6(7.4〜20.8)

n＝�

2月



以上，冬期で全体の80％以上であった。これは，

大阪市内の調査結果2)と同様に高い割合であっ

た。

3.3 固定発生源調査結果

大手工場バイオマス発電施設の排ガス中 PAHs

濃度測定結果を図 7 に示した。PUF と ACF で

捕集された	環，�環の PAHs の濃度が高かっ

た。PUFではフェナントレン，フルオランテン，

ピレン，ACFではアセナフチレン，アセナフテ

ン，フルオランテンが高濃度であった。吸収液で

捕集される粒子状 PAHs の濃度は低い結果で

あった。この結果は，排ガス処理施設のバグフィ

ルターによるばいじん除去効果によるものと考え

られた。

3.4 環境粉じんの発生源

QFFで捕集された粉じんの金属成分分析結果

と固定発生源から集めたばいじんの金属成分分析

結果から CMB法による環境粉じんの発生源寄与

率を推定した。各地点の解析結果を図 8 に示し

た。いずれの地点においても海塩および土壌の寄

与が大きく，Ｋ高校では自動車の寄与もみられ

た。沿道では海塩および土壌に加えガソリン車，

大型ディーゼル車からの寄与が大きい結果となっ

た。

3.5 粒子状 PAHsの発生源

環境粉じんでは自動車の寄与率が高かったこと

から，環境粉じんに含まれる粒子状 PAHs も道

路からの影響が大きいのではと考え，発生源とし

てディーゼル排気，ガソリン排気，タイヤ，アス

ファルト中の各 PAHs含有量の文献値8)，バイオ

マス発電施設の分析値，環境粉じん中の PAHs

分析結果を用いて発生源寄与率を推定した。

PAHs はある程度揮発性の低い�環以上の PAHs

の分析値を用いた。夏期と冬期の解析結果を図

9，10 に示した。夏期はタイヤ，バイオマス発電

施設，ディーゼル排気の寄与が大きいが，冬期は
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図 5 捕集材別の PAHs濃度測定結果(上段 8月-1，下段 2月-2 )

図 6 粒子状 PAHsとガス状 PAHsの割合(8月-1) 図 7 排出ガス中 PAHs濃度(バイオマス発電施設)



バイオマス発電施設の影響がなくなりアスファル

トの寄与が大きい結果となった。このことは夏期

にバイオマス発電施設から調査地点への風向が多

く，冬期は逆にバイオマス発電施設からの風向が

少なかった影響と考えられた。

3.6 ガス状 PAHsの発生源

環境試料で高濃度に検出された�環ナフタレン

は今回測定したバイオマス発電施設排ガス中には

少量しか存在していないことから，主な発生源で

ある可能性は低く他の発生源の存在が疑われた。

PAHs の曝露源として自動車交通があり，ディー

ゼル燃料自動車の排気ガスにはナフタレンとアセ

ナフテンが多い9)との報告もある。また粒子状

PAHs の発生源解析結果においても沿道では

ディーゼル排気の寄与が大きいことなどから，ナ

フタレンの発生源はディーゼル排気ガスであると

推察された。

4. ま と め

① 環境調査を行った結果，粉じん濃度について

は冬期に比べ夏期に高い濃度であった。総

PAHs濃度については沿道で最も高く，次いで

発生源近傍，比較対象地点の順であった。各捕

集材に吸着される PAHs には特徴がみられ，

とくに ACFにおいて�環のナフタレンが高濃

度に検出された。また，総 PAHs に対するガ

ス状 PAHs の割合は高く90％前後であった。

② バイオマス発電施設の排ガス中 PAHs 濃度

測定を行った結果，環境調査結果と同様にガス

状 PAHs の濃度が粒子状 PAHs に比べ高かっ

た。

③ 金属成分分析結果から CMB法による環境粉

じんの発生源解析を行った結果，各地点で海

塩，土壌の寄与が大きく沿岸部に近い調査地点

の特徴がみられた。

④ 粒子状 PAHs の発生源解析の結果，ディー

ゼル排気の影響がみられた。また，バイオマス

発電施設の影響が夏期にみられた。

⑤ 環境試料から高濃度に検出されたナフタレン

の起源が自動車交通のディーゼル排気ガスであ

ると推察された。

今後はバイオマスエネルギーを利用する他の固

定発生源における調査等を行うことにより PAHs

の起源情報を収集し，石巻地区における PAHs

汚染実態を明らかにしていきたい。
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