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１ 研究の背景と目的 

近年、地球温暖化に伴って、春夏季にスギ、ヒノキ、イネ科等の花粉飛散数の急増、生物由来の大気浮

遊粒子状物質の発生、花粉症発症の低年齢化、大気汚染物質の関与が報告されている。本プロジェクト研

究は、我が国において も深刻化している、また海外においても人体健康に懸念されつつある春夏季の花

粉症原因物質のスギ花粉アレルゲン(Cry j 1)・生物起源などのバイオエアロゾルに着目し、それらのバイ

オエアロゾル微粒子放出飛散機構に関する研究に加え、人体健康影響への関連研究を行うために、微小粒

子状のバイオエアロゾルの放出による大気汚染化学種(水溶性有機炭素成分(Water soluble organic carbon, 

WSOC))としての自然生物起源の寄与率を推定し、春夏季における複合的な大気汚染現象を調査し、環境

汚染化学種とのバイオエアロゾルの複合粒子の挙動を把握することを目的とした。 

２ 実験方法 

2.1スギ花粉中Cry j 1濃度と有機炭素(OC)濃度との相関関係の調査 スギ花粉アレルゲンであるCry j 1

の大気中濃度測定には sandwich ELISA 法 1)を使用しているが、分析、定量に長時間を要することから、

アレルゲン情報化のための分析時間の短縮化と定量的データの提供を見据えて、花粉Cry j 1濃度の簡易

測定を念頭に、花粉中Cry j 1濃度とOC濃度との測定を行った。具体的には、降雨を模擬した模擬降雨

（SAR）（H+ =20 μM、NH4+ =20 μM、Na+ =10 μM、Ca2+ =10 μM、SO42- =30 μM、NO3- =20 μM、Cl- 

=10 μM）50 mLとスギ花粉をそれぞれ2.5、5.0、10 mgとを混合した3種類の溶液を作製し、その一部

をCry j 1測定用の溶液、一部をOC濃度測定用の溶液として採取し、それぞれ3種類の溶液のCry j 1量、

OC量との相関関係を比較し、OC測定法がCry j 1濃度の代替測定の分析法として使用できるかについて

検討した。また、上記の溶液中にはCry j 1以外からTOC計で測定される水溶性有機炭素成分は検出され

ない。そのため、Cry j 1とOC濃度とを測定することで、Cry j 1がどれだけの水溶性有機炭素分を占め

るかを明らかにすることができる。したがって、スギ花粉予報におけるスギ花粉飛散数の代替指標として、

大気中OC濃度の測定値と、本実験で求めた既知量のCry j 1から放出されるOC濃度を元に、大気中に

大でどれだけのCry j 1が存在するかを予測することができる。その試みとして、スギ花粉量を変化さ

せた溶液を複数作製し、溶液中のCry j 1濃度と水溶性有機炭素濃度との関係性(相関係数)を計算した。 

2.2 大気浮遊微小粒子状物質中の炭素成分測定 微小粒子状物質中の炭素成分の分析に用いた装置は、DRI 

Model 2001 OC/EC Carbon Analyzer (Atmoslytic 製、以下炭素計)である。本装置の特徴は、He 雰囲気下

でOCを加熱・揮発させ、酸化炉内でCO2に酸化する。これを後段のメタン化炉内に導き、CH4に還元させ水素

フレームイオン化検出器にて検出している。また、元素状炭素(EC、EC1~EC3)はHe/O2雰囲気下で燃焼させ、

排出される CO2をメタン化し、OC(OC1~OC4)と同様に検出する。なお、He雰囲気下での測定中に OC の一部

が炭化し、EC として定量されてしまう。本装置では、炭化した OC による OC の過少評価、EC の過大評価を抑

えるために、He-Neレーザー光を用いてフィルタ表面の反射率および透過率を測定することで、炭化したOCの

補正を行っている。 

2.3 Cry j 1標準サンプルの炭素成分分析 Cry j 1濃度を炭素濃度に換算するためには、既知質量の花粉に

含まれる炭素成分とその量を把握しておく必要がある。実験手順としては、まず、精製Cry j 1抗原(100 

μg/mL)を10 μL採取し、焼却未処理、遮光なしの石英繊維フィルタに滴下し、温度25 °C、相対湿度50 %



の恒温室内で乾燥させ、溶媒を除去した。これと同様に、超純水10 μLを同条件の石英繊維フィルタに滴

下し、処理した。その後、OC (OC1~OC4)量を測定し、バイオエアロゾルの濃度との相関調査に用いた。 

３ 研究の成果 

3.1 WSOC濃度からの花粉中Cry j 1濃度の推定可能性の検討 

Fig. 1 に花粉原液濃度別の WSOC

量とCry j 1量の測定値を示した(2回

測定の結果を表示)。花粉原液中に添

加したスギ花粉量を増加させるほど、

WSOC量、Cry j 1量ともに増加した。

また、実験1回目、2回目の相関係数

はそれぞれ 0.89、0.99 と高い。実験

回数ごとの傾きもほぼ同じである。た

だし、切片の値が実験1回目、2回目

の測定でそれぞれ 220、-23 大きく異

なる傾向が得られた。切片に差が生じ

た原因は、実験回数ごとのCry j 1濃

度に差があるためであるが、実験 1 回目と 2 回目の A 溶液どうし、B 溶液どうし、C 溶液どうしの

WSOC濃度の変動に対してCry j 1濃度の変動は小さい(WSOCはmg/L単位、Cry j 1濃度はmg/mL

単位のため)。すなわち、WSOC濃度の変動に対してCry j 1濃度の変動は小さく、花粉中のWSOC

量をもとにしてCry j 1量を予測できる可能性が示された。したがって、sandwich ELISA法より簡

便かつ短時間なOC測定からCry j 1等のバイオエアロゾルの濃度推定が可能であることが示された。 

3.2 Cry j 1標準サンプルの炭素組成分析 

 Table 1に、Cry j 1標準サンプルの炭素組成

分析の結果を示した。ブランクには、フィルタ

に超純水を 10 L 滴下したものを用いた。

EC3の濃度が負の値をとっているが、Cry j 1

標準サンプルにはECが含まれないと考えら

れるため、EC3の濃度は測定誤差であると考

えられる。また、OC(OC1+OC2+OC3+OC4)

に占めるOC画分の割合は、OC3が58 %、

OC4が25 %で構成されており、Cry j 1標準

サンプル中において、これら2つのOC画分が、主要な炭素構成成分と考えられる。そのため、Cry 

j 1含有粒子が、主にOC3、OC4として大気中のOC濃度に寄与するものと考え、スギ花粉飛散期に

大気粒子サンプリングを行い、大気浮遊微小粒子状物質中の炭素成分分析を行い、大気中OC3、OC4

濃度に対する花粉アレルゲン・生物起源などのバイオエアロゾルの寄与濃度を推測することができる。 
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Fig. 1. WSOC and Cry j 1 amounts in three kinds of original 
solutions. A, B and C in the Figure show concentrations 
of original solutions which is 0.05, 0.10, 0.20 (g-pollen) / 
(L-SAR) respectively. Run number means number of 
time of experiments. 
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Carbon concentrations (g/cm2)
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0.26

-0.04

0

0

Run number = 2 

Carbon concentrations (g/cm2)
Carbon 
fraction

Flow gas Temperature(℃)

98 % He

2 % O2

OC4

OC3

OC2

OC1

EC3

EC2

EC1

100% He 
120~250

~120

250~450

450~550

~550

550~700

700~800

0.08

0.09

0.60

0.26

-0.04

0

0

Run number = 2 

Table 1. Analysis conditions of carbon concentrations in 
purified Cry j 1 standard samples. 

 


