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本分担研究では、先行研究でゴムチップからの検出が確認されているゴム添加剤

等 42 化合物、並びに多環芳香族炭化水素類（PAHs）及び類縁化合物類 32 化合物の

計 74 種類の準揮発性有機化合物（SVOCs）について、グラウンド採取試料中の含有

量を求めるとともに、ゴムチップの摂食による経口曝露や皮膚に付着した際の経皮

曝露を想定した溶出試験を実施し、それぞれの経路からの曝露量評価に資するデー

タの収集を行った。4 箇所のグラウンドから採取した試料中の SVOCs 含有量を測定

し、ゴム添加剤等 19 化合物並びに PAHs 及び類縁化合物 31 化合物を検出した。それ

らの含有量は、先行研究で収集した施行前のゴムチップ中と比べて低いこと、屋内グ

ラウンドの方が屋外よりも SVOCs 含有量は多くなることが認められた。グラウンド

採取試料並びに先行研究で収集した 8 試料を対象に、それらに含有されていない 4

種類のゴム添加剤等を除く 70 化合物について、4 種類の人工体液（胃液、腸液、唾

液、汗）を用いた溶出試験を実施した。その結果、化合物によって溶出傾向や溶出率

に差異が認められたり、コーティングの有無によって溶出率に差が生じたりするこ

とが認められた。全体を通じて、ほとんどの化合物の溶出率はおおむね低く、多くは

定量下限値（LOQ）以下であった。そのため、各化合物の最大溶出率の算出にあたり、

LOQ 以下の試料は LOQ 値を溶出量と仮定して溶出率を求めた。ワーストケースを

想定して、算出した最大溶出率と先行研究で認められた最大含有量から、各人工体液

における推定最大溶出量を算出し、曝露評価に資するデータとして報告した。 

A. 研究目的 

米国では廃タイヤからリサイクルされ

たゴムチップが使用されている人工芝グ

ラウンドで競技するサッカー選手に血液

性のがんの発症が懸念される報道がなさ

れた。2016 年 2 月には、米国環境保護庁

（USEPA）は消費者製品安全委員会

（CPSC）等と連携し、ゴムチップの安全
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性について調査を開始すると発表した 1)。

また、欧州化学品庁（ECHA）やオランダ

国立公衆健康環境研究所（RIVM）におい

ても、ゴムチップの安全性に関する調査

が実施された 2,3)。 

わが国においても、このようなゴムチ

ップを使用した人工芝グラウンドは増え

てきており、その健康影響評価は国民の

健康を守る上で必要である。  

そのため、平成 28 年度に人工芝グラウ

ンド用ゴムチップの健康影響評価の実施

に有用な情報を収集することを目的に、

厚生科学特別研究事業「ゴムチップの成

分分析及びその発がん性等の毒性情報の

収集」を実施した 4)。この先行研究では、

ゴムチップに含有される物質の種類や濃

度等の実態を明らかにし、人工芝グラウ

ンド及びゴムチップ関連物質の発がん性

を主としたハザードの懸念性を分類した。

本研究では人工芝グラウンドのゴムチッ

プ曝露に起因する健康影響評価をするた

め、先行研究の成果をもとに人工芝用ゴ

ムチップに含まれる物質について、曝露

量を推定し有害性／許容値情報と比較し

て、健康リスク評価を実施することを目

的としている。 

本分担研究では、揮発性有機化合物

（VOCs）のサンプリングを実施する人工

芝グラウンド上のゴムチップを採取し、

そこに含まれているゴム添加剤等、並び

に多環芳香族炭化水素類（PAHs）及び関

連化合物類等の準揮発性有機化合物

（SVOCs）について、含有量を調査した。

そして、対象 SVOCs について、ゴムチッ

プの摂食による経口曝露や皮膚に付着し

た際の経皮曝露による曝露量評価に資す

るデータの収集を目的に、それぞれの経

路を想定した 4 種類の人工体液（胃液、

腸液、唾液及び汗）を用いた溶出試験を実

施した。 

なお、本分担研究で検討対象とした

SVOCs は、先行研究でゴムチップからの

検出が確認されたゴム添加剤等 42化合物

（表 1）、並びに PAHs 及びその類縁化合

物 32 化合物（表 2）とした。 

 

B. 研究方法 

B1. 試料 

分担研究者が VOCs サンプリングを実

施した 4 箇所の人工芝グラウンド（A～D）

で、実際に使用されているゴムチップを

採取した。このうち、初年度に人工芝グラ

ウンド A において予備調査を実施した。

予備調査では、ゴムチップは、グラウンド

上の 4 地点（左、中央、右、ゴール前）か

ら、掃除機を用いて採取した。ゴミ等を取

り除きドラフト内で風乾し、褐色ガラス

瓶に保管した。4 地点から採取した試料に

加えて、風乾後の各試料から一定量分取

し、均一に混合した混合試料も作製し

SVOCs の含有量を分析した。 

次年度は、4 箇所の人工芝グラウンド上

の 4 地点から同様に試料を採取し処理し

た後に、均一に混合して褐色ガラス瓶に

保管した。これらの試料について、SVOCs

の含有量分析及び溶出試験を実施した。

さらに、先行研究 4)で化学分析に供したゴ

ムチップの中から、廃タイヤ及び工業用

ゴムに由来し、先行研究での発がん性評

価や含有量を考慮して表 3 に示した 8 試

料を選択し、それらについても溶出試験

を実施した。 
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B2. 試薬類 

B2.1. ゴム添加剤等 

分析対象とした化合物の名称、略称、

CAS 番号及び試薬入手先について表 1 に

示した。GC-MS の内部標準物質として用

いた、2,6-ジ-tert-ブチル-4-メチルフェノー

ル-d24 は C/D/N Isotopes INC.製、アントラ

セン-d10 及びクリセン-d12 は関東化学社製

の環境分析用を購入した。LC-MS/MS の

内部標準には和光純薬工業社製のレセル

ピンを用いた。芳香族アミン老化防止剤

は標準溶液の調製後、保管中に分解する

可能性のあることが指摘されている 5)。そ

のため、酸化防止剤としてピロガロール

（和光純薬工業社製）を 1000 μg/mL とな

るように、各芳香族アミン系老化防止剤

標準液に添加した。 

 ジクロロメタン及びアセトンは関東化

学社製の残留農薬分析用を、メタノール

は Merck Sigma-Aldrich 製の HPLC 用をそ

れぞれ用いた。ギ酸は和光純薬工業社製

の LC-MS 用を、無水硫酸ナトリウムは

Merck Sigma-Aldrich 製を用いた。試験に

はMerck Millipore製超純水製造装置Milli-

Q Advantage A10 で製造した水を使用した。 

ガスクロマトグラフ質量分析計（GC-

MS）による分析に使用した内部標準物質

溶液の作製には、和光純薬工業社製のポ

リエチレングリコール 300 を 0.1%含有す

るアセトンを用いた。 

  

B2.2. PAHs 及びその類縁化合物 

分析対象とした化合物の名称、CAS 番

号及び試薬入手先について表 2に示した。

内部標準物質として用いた、ナフタレン-

d8 は C/D/N Isotopes INC.製、クリセン-d12

及びペリレン-d12 は関東化学社製の環境

分析用を、アセナフテン-d10 は和光純薬工

業社製の環境分析用を用いた。定量分析

時には AccuStandard 社から購入した混合

標準溶液である、多環芳香族炭化水素標

準品 （ケベック州環境省.多環芳香族炭化

水素混合物）（500 µg/mL ジクロロメタン:

ベンゼン溶液）を用いた。この混合標準液

に含まれる化合物は表 2 に示したとおり

であり、当該製品に含まれない化合物は

前述の標準物質を個別にトルエンに溶解

したものを用いた。トルエン、ヘキサン及

び無水硫酸ナトリウムは和純薬工業社製

の残留農薬分析用、ジエチレングリコー

ルは特級を用いた。 

 

B2.3. 溶出試験溶液 

塩化ナトリウムは和光純薬工業社製の

残留農薬・PCB 分析用、リン酸二水素カ

リウム及び無水リン酸水素二ナトリウム、

並びに塩化カリウム、塩化アンモニウム、

尿素、L-ヒスチジン塩酸塩一水和物及び

無水リン酸二水素ナトリウムは関東化学

社製並びに和光純薬工業社製の特級試薬

をそれぞれ用いた。無水硫酸ナトリウム

は Merck Sigma-Aldrich 製を、L(+)-乳酸は

Acros Organics 製をそれぞれ用いた。塩酸

及び 5 mol/L 水酸化ナトリウム水溶液は

和光純薬工業社製の有害金属測定用及び

容量分析用をそれぞれ用い、5 mol/L の水

酸化ナトリウム水溶液を水で希釈し、0.1 

mol/L 水溶液を調製した。 

人工胃液及び腸液には、日本薬局方 6)に

おける溶出試験液である第一液及び第二

液を用いた。第一液は、塩化ナトリウム
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2.0 g に塩酸 7 mL を加え、水で 1 L に定容

したものを使用した（pH=1.2）。第二液は、

リン酸二水素カリウム 3.40 g と無水リン

酸水素二ナトリウム 3.55 g を水に溶かし

て 1 L に定容した後に、水と等量混合し

たものを使用した（pH=6.8）。人工唾液に

はフタル酸エステル類の溶出試験で用い

られている BS 66847,8)に従い、塩化ナトリ

ウム 4.5 g、塩化カリウム 0.3 g、硫酸ナト

リウム 0.3 g、塩化アンモニウム 0.4 g、尿

素 0.2 g 及び L(+)-乳酸 0.2 g を水に溶解

し、5 mol/L の水酸化ナトリウムで pH を

6.5～7.0 に調製後、水で 1L に定容したも

のを使用した。人工汗は、JIS L08489)で規

定されている酸性汗の調製に従い、L-ヒ

スチジン塩酸塩一水和物 0.5 g、塩化ナト

リウム 5 g 及びリン酸二水素ナトリウム

1.91 g を水に溶解させ、0.1 mol/L の水酸

化ナトリウム水溶液15 mLを加えたのち、

水で 1 L に定容したものを使用した

（pH=5.5）。 

 

B3. ゴムチップ中含有量分析 

B3.1. ゴム添加剤等 

  試料 0.5 g をねじ口ガラス容器に入れ、

20 mL のアセトン/ジクロロメタン=1/1

（v/v）を加えた。容器を密栓した後、超

音波発生装置（Branson 製 Model 1800）に

て 30℃以下で 2 時間抽出した。2 時間後、

抽出液をナスフラスコに移した。その際、

必要に応じて遠心分離処理を行った。次

に、抽出液を 35℃以下の湯浴を用いて、

ロータリーエバポレーターを用いて 2 mL

程度まで濃縮した後、アセトンで 10 mL

に定容した。定容した溶液を、5 及び 100

倍にアセトンで希釈し、その 1 mL を分取

して内部標準物質を 2 μg/mL 及び PEG を

0.1%含むアセトン溶液を 50 μL 添加し混

ぜ合わした後、GC-MS にて分析した。ま

た、定容後の溶液を、メタノールを用いて

50 及び 500 倍に希釈した後、その 1 mL を

分取し、水 1 mL 及び内部標準物質として

レセルピンを 1 μg/mL 含むメタノール溶

液を 50 μL 加えて混ぜ合わせた。この溶

液を、0.20 μm のメンブレンフィルター

（DISMICⓇ-13HP: アドバンテック社製）

を用いてろ過した後、液体クロマトグラ

フ三連四重極型質量分析計（LC-MS/MS）

にて分析した。全ての分析は各試料につ

いて 3 併行で行った。 

 

B3.2. PAHs 及び類縁化合物 

 試料の抽出方法は、ドイツの機器安全

法に基づく製品安全認証（GS マーク）に

おける PAHs 分析法 10）を一部変更して行

った。試料 0.5 g をヘッドスペースバイア

ルに採り、トルエン 5 mL 及び内部標準物

質を 10 µg/mL 含むトルエン溶液を 250 µL

加えた。セプタム付クリンプキャップで

蓋をし、超音波洗浄機（シャープマニファ

クチャリングシステム社製 UT-105HS）で

60℃、60 分間抽出を行った。超音波洗浄

機から取り出した後、放冷し、0.20 μm の

シリンジフィルター（GL クロマトディス

ク: ジーエルサイエンス社製）でろ過した

後、GC-MS にて分析した。全ての分析は

各試料について 3 併行で行った。 

 

B4. 溶出試験 

 EPA Research Protocol11) に準じ、試料

1.0 g をねじ口三角フラスコに入れ、50 mL

の溶出試験溶液を加えた。その後、暗所で
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1 時間、37℃、30 rpm で SVOCs を溶出さ

せた。その後、ガラス繊維ろ紙（Whatman 

GF/F: 粒子保持能 0.7 μm）でろ過した。 

 ゴム添加剤等については、ろ液 20 mL

を分取し、ジクロロメタン 10 mL を加え

15 分振とうした。その後、5 分間 3000 rpm

で遠心分離後、ジクロロメタン相を分取

した。このジクロロメタン抽出を 2 回実

施後、5 mol/L の水酸化ナトリウム溶液を

人工胃液の時は 1 mL、それ以外では 0.5 

mL 添加し撹拌した。そして、さらにジク

ロロメタン抽出を 2回、同様に実施した。

分取した溶媒相を無水硫酸ナトリウムで

脱水した後、35℃以下の湯浴を用いて、ロ

ータリーエバポレーターを用いて5 mL程

度まで濃縮した後、アセトンを 20 mL 加

えて、さらに 2 mL 程度まで濃縮した。そ

の後、アセトンで 5 mL に定容した。その

1 mL を分取して内部標準物質を 2 μg/mL

及び PEG を 0.1%含むアセトン溶液を 50 

μL 添加し混ぜ合わした後、GC-MS にて分

析した。また、定容後の溶液を、メタノー

ルを用いて 10 倍希釈した後、その 1 mL

を分取し、水 1 mL 及び内部標準物質とし

てレセルピンを 1 μg/mL 含むメタノール

溶液を 50 μL 加えて混ぜ合わせた。この

溶液を、0.20 μm のメンブレンフィルター

（DISMICⓇ-13HP: アドバンテック社製）

を用いてろ過した後、LC-MS/MS にて分

析した。全ての分析は各試料について 3併

行で行った。なお、対象とした化合物のう

ち、溶出試験に用いた試料中から検出さ

れていない DEHIP、DEHTP、DEHAZ 及

び BTPS の 4 種類については、溶出試験

の対象とはしなかった。 

PAHs 及び類縁化合物については、ろ液

10 mL に、ヘキサン 5 mL を加え、15 分間

振とうした後、15 分間遠心分離し溶媒相

を分取した。この操作をもう一度行い、得

られた溶媒相を一つに混ぜ合わせた。合

わせた溶媒相を無水硫酸ナトリウムで脱

水後ろ過し、ジエチレングリコールを

1000 μg/mL 含むヘキサン溶液を 10 μL 添

加した。この溶液を 1 mL 以下に窒素気流

下で濃縮した後、トルエンで 5 mL に定容

した。次に、内部標準物質を 10 μg/mL 含

むトルエン溶液を 250 μL 加えよく混ぜた

後、GC-MS にて測定した。全ての分析は

各試料について 3 併行で行った。 

 

B5. 分析機器条件 

B5.1. ゴム添加剤等 

GC-MS 分析条件 

装置：FocusGC/DSQⅡ 

（Thermo Fisher Scientific 製） 

カラム：DB-35MS（30 m × 0.25 mmID、膜

厚 0.25 μm、Agilent Technologies 製） 

注入方式：スプリットレス  1 μL 

注入口温度：250℃ 

トランスファーライン温度：280 ℃ 

イオン源温度：280℃ 

カラム温度：60℃(2 分)→(15℃/分)→280℃

→(2℃/分)→310℃ (15℃/分) 

キャリアガス：ヘリウム 

（カラム流量 1.0 mL/分 定流量モード） 

 イオン化法： 電子イオン化法（70 eV） 

 測定モード：選択イオンモニタリング

（SIM） 

 

分析対象とした化合物の保持時間、定性

及び定量イオンを表 4 に示した。 
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LC-MS/MS 分析条件 

装置：LC800（ジーエルサイエンス社製） 

4000QTRAP（AB Sciex 製） 

カラム：RaptorTM Biphenyl（長さ 50 mm、

内径 2.1 mm、粒子径 2.7 μm、Restek 製） 

カラムオーブン温度：40℃ 

オートサンプラートレイ温度：5 ℃ 

注入量：10 μL 

移動相：A 液 0.1%ギ酸水溶液 

B 液 0.1%ギ酸メタノール溶液 

流速：400 μL/分 

グラジエント：B 液 10%で 0.5 分間保持

後、1.5 分かけて 95%とした後、8 分間保

持 

測定モード：ポジティブイオンモード 

 

測定対象化合物の定量イオンやその他の

MS 条件等については表 5 に示した。 

 

B5.2. PAHs 及び類縁化合物類 

GC-MS 分析条件 

装 置 ： Agilent Technologies 7980B GC 

System, 5977B MSD 

カラム：Restek Rxi®-PAH（40 m × 0.18 

mmID、膜厚 0.07 μm、Restek 製） 

注入方式：パルスドスプリットレス 

（80 psi, 0.7 分間保持）、1 μL 

注入口温度：300℃ 

トランスファーライン温度：350 ℃ 

イオン源温度：300℃ 

カラム温度：100℃(1 分)→(30℃/分)→

210℃→ (2℃ /分 )→270℃→ (15℃ /分 )→

350℃(5 分) 

キャリアガス：ヘリウム 

（カラム流量 1.2 mL/分 定流量モード） 

 イオン化法： 電子イオン化法（70 eV） 

 測定モード：選択イオンモニタリング

（SIM） 

 

測定対象化合物の保持時間、定性及び定

量イオンを表 6 に示した。 

 

B6. 統計解析 

予備調査にて人工芝グラウンド上から

採取したゴムチップ試料（Left、Center、

Right、Goal）及びそれらを混合した試料

（Mix）について、そこに含まれている化

合物濃度の試料間での差異を統計解析し

た。始めに、一元配置分散分析にて等分散

性を確認した後に、人工芝グラウンド内

の 4 地点から採取した試料について

Tukey 法の多重比較検定を、混合試料と 4

地点から得られた試料との差異の有無を

Dunnet 法にて検定した。 

 

C. 結果 

C1. 人工芝グラウンド上から採取したゴ

ムチップ中の各化合物濃度 

予備調査において、人工芝グラウンド

上の異なる 4 地点から採取した試料及び

それらの混合試料について、ゴム添加剤

等並びに PAHs 及び関連化合物の分析結

果を、図 1 及び図 2 にそれぞれ示した。

対象としたゴム添加剤等 42化合物のうち、

6PPD 等を除く、16 化合物が検出された。

また、PAHs 及び類縁化合物は対象とした

32 化合物のうち、ジベンゾ[a,h]アントラ

センを除く、31 化合物が検出された。人

工芝グラウンド内の 4 地点間の濃度を比

較すると、いくつかの化合物で有意差が

認められているものの、ほとんどの化合

物は差が認められなかった。また、混合試
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料と 4 地点とを比較したところ、ほとん

どの化合物で有意差は認められなかった。 

 次年度に調査対象とした 4 箇所のグラ

ウンド上から採取したゴムチップ中のゴ

ム添加剤等については、調査対象とした

42 化合物中、19 化合物が 1 試料以上から

検出された（図 3）。そのうち、12 化合物

は全てのグラウンド試料から検出された。

これらの化合物濃度のほとんどは、グラ

ウンド D で採取したゴムチップ試料にお

いて、他の地点で採取したゴムチップ試

料よりも高かった。また、TBSS、DPA 及

び DHDMA についてはグラウンド D のみ

検出された。一方で、DCD についてはグ

ラウンド A 及び B では検出されたが、グ

ラウンド D では不検出であった。 

 PAHs 及び類縁化合物類については、対

象とした 32 化合物中、ジベンゾ[a,h]アン

トラセンを除く 31 化合物が検出された

（図 4）。そのうち、1-メチルナフタレン、

ビフェニル及びアセナフテンの 3 化合物

を除く 28化合物は全ての試料から検出さ

れた。各グラウンド間では、ジベンゾフラ

ン、フェナントレン及び 4 種類のメチル

フェナントレン等でグラウンド D から採

取したゴムチップ試料が、他のグラウン

ドに比べてそれらの濃度が高い傾向を示

した。一方で、ベンゾ[a]アントラセン、ト

リフェニレン及びクリセン等ではグラウ

ンド B から採取した試料中で最も濃度が

高い傾向を示した。 

 

C2. 溶出液中の各化合物分析法 

C2.1 ゴム添加剤等 

芳香族アミン系老化防止剤等では人工

胃液の様な酸性条件では有機溶媒相への

回収が難しいことから、ジクロロメタン

で 2 回抽出後、水酸化ナトリウムで液性

をアルカリに調製し、さらに 2 回ジクロ

ロメタンで抽出した。 

各化合物の回収率を求めた結果を表 7

に示した。MBT 及び MBI は回収率が 70%

以下であったが、その変動係数は概ね

10%以下であった。ETU については、回収

率は 20%以下と低いものの、どの人工体

液でも変動係数は 3.7～12%と、再現性に

は問題なかった。スルフェンアミド系の

TBSS や CBS 等は酸性条件下で分解する

ことから 12)、人工胃液からは回収できな

いかもしくは低い回収率を示した。一方、

6PPD 等の芳香族アミン系化合物につい

て、人工胃液においても良好な回収率が

得られた。全体としては、ほとんどの化合

物において、どの人工体液についても概

ね良好な回収率及び変動係数が得られる

試験法が開発できた。なお、本研究におけ

る溶出試験での定量下限値（LOQ）は、定

量に用いた検量線の最下限値をゴムチッ

プ試料 1 g あたりの溶出量に換算した値

とした（表 7）。 

 

C2.2 PAHs 及び類縁化合物 

各化合物 0.05 μg を人工体液 10 mL に

添加し、その回収率を求めた結果を表 8に

示した。全ての化合物が測定可能であり、

その回収率は 71～117%、変動係数は 0.59

～13%と良好であった。LOQ については、

ゴム添加剤と同様にして算出した（表 8）。 

 

C3. 溶出試験結果 

C3.1 ゴム添加剤等 

 人工芝グラウンド採取試料及び先行研
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究で収集し化学分析を行ったゴムチップ

8 試料について、4 種類の人工体液を用い

て溶出試験を行った。これらの試験は各

試料 3 併行で行った。そのうち、グラウ

ンド採取試料について、各試料 3 併行で

の試験にて溶出量の最も多かったものを

表 9 に示した。また、3 併行で測定した各

試料中の対象化合物の含有量の最も高い

値と、表 9 に示した値から各化合物の溶

出率を計算し、表 10 に示した。なお、ゴ

ムチップ中に含有が認められ、LOQ 以下

の化合物については、LOQ の値を溶出量

と仮定して溶出率を計算した。同様に、先

行研究で収集した試料についても、溶出

量を表 11 に溶出率を表 12 にそれぞれ示

した。 

 人工芝グラウンドから採取した試料の

溶出試験では、ゴムチップ中に含有が認

められた 19 化合物のうち、9 化合物が

LOQ 以上で検出された（表 9）。各グラウ

ンド間で比較すると、BTZ、BZL、DPG 及

び DCyHA はどの溶出液でもグラウンド

D 試料で最も溶出量が多かった。また、PI、

6PPD 及び DHDMA はグラウンド D 試料

からのみ検出された。次に、各人工体液で

比較すると、TMQ 及び CyHA-BT は人工

胃液からのみ検出された。検出された化

合物の溶出率は、BTZ、BZL、CyHA-BT、

PI 及び DHDMA では概ね十から二十数%

程度の溶出率を示し、MBT、DPG 及び

6PPD では 0.079～4.6%と相対的に低い値

を示した。 

 先行研究で収集した 8 試料について、

各化合物の含有量を図 5 に、溶出試験結

果を表 11 にそれぞれ示した。溶出試験で

は、対象とした 38 化合物中 27 化合物が

LOQ 以上で検出された（表 11）。MBT、

ETU 及び AP 等の溶出率は 10%以下であ

ったのに対し、BTZ、BZL 及び PI 等では、

数十～90%と高い溶出率を示した。各人工

体液間で比較すると、人工胃液が他に比

べて検出頻度が高く、特に芳香族アミン

系老化防止剤の 6PPD、8PPD 及び IPPD 等

で、他の人工体液に比べて溶出量が多い

傾向を示した。一方、PI などの化合物で

は、その溶出量は人工体液による違いは

認められなかった。また、工業用ゴム由来

の D2 及び D7 を比較すると、6PPD、MBT、

TMQ 等で D2 の方が含有量は多いが、溶

出率は D7 の方が多くなる傾向を示した。 

 先行研究で収集した試料中の各化合物

濃度は、必ずしも先行研究で最高濃度を

示した試料ではない。そこで、今回得られ

た最大溶出率と先行研究で認められてい

る最大含有量から、各人工体液への推定

最大溶出濃度を算出した（表 13）。このう

ち、表中に赤字で示したのはゴムチップ

中に含有され溶出試験ではLOQ以下であ

った化合物であり、LOQ を溶出量と仮定

し推定最大溶出量を算出した。 

 

C3.2 PAHs 及び類縁化合物 

 グラウンド採取試料では、人工胃液に

よる溶出試験の試料 C 及び D 幾つかの

PAHs が検出されたが、それ以外は全ての

PAHs は LOQ 以下であった。検出された

のは、試料 C ではフェナントレンが 0.026 

μg/g のみ、試料 D ではジベンゾフラン、

フルオレン、フェナントレン、2-メチルフ

ェナントレン及びピレンで、0.027～0.093 

μg/g であった。ゴム添加剤等と同様に最

大溶出率を計算すると、ジベンゾフラン、
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フルオレン、フェナントレン、2-メチルフ

ェナントレン及びピレンで、それぞれ 29、

9.0、2.1、5.3 及び 0.42%と算出された。 

 先行研究で収集した 8 試料について、

各化合物の含有量を図 6 に示した。PAHs

及びその類縁化合物については、先行研

究で収集した試料について、すべての化

合物で溶出量は LOQ 以下であった。そこ

で、LOQ を溶出量と仮定して、ゴム添加

剤等と同様に最大溶出率を求め、先行研

究での最大含有量から、推定最大溶出量

を算出した（表 14）。その結果、フルオレ

ンでは溶出試験のLOQが溶出試験に用い

た試料中の含有量を超えていたため、計

算上では 100%を超える値になったこと

から、フルオレンについては 100%溶出と

仮定した。 

 

D. 考察 

予備調査において人工芝グラウンド上

の異なる 4 地点からゴムチップ試料を採

取し、そこに含有されている SVOCs を分

析したところ、ほとんどの化合物で混合

試料と各地点間で有意差は認められなか

った。このため、4 地点から試料を採取し

等量混合した試料を、調査対象とした人

工芝グラウンドの代表試料として扱うこ

とができるものと考えられた。 

測定対象化合物について、4 箇所のグラ

ウンド調査から採取されたゴムチップを

分析し先行研究 4)と比較すると、ほとんど

の化合物でグラウンドから採取したゴム

チップの方が含有量は少なかった。また、

グラウンド間を比較すると、全体として

屋外競技場であるグラウンド A～C の方

が、屋内競技場であるグラウンド D より

も、ゴム添加剤等の含有量が低い傾向を

示した。また、PAHs 及び類縁化合物につ

いても同様の傾向が認められた。このよ

うにグラウンドへの施行前と後でゴムチ

ップ中のゴム添加剤等や PAHs 等の濃度

が大幅に低下することは、廃タイヤ由来

のゴムパッドで同様の現象が報告されて

いる 13)。その理由としては、使用されて

いるゴムチップの違いもあるが、紫外線

等による分解や揮散、雨水への流亡等の

影響が原因と考えられた。 

溶出試験では、含有が認められた化合

物について、溶出液では LOQ 以下となる

化合物が多数存在した。LOQ 以上で検出

された化合物については、全体としてグ

ラウンド試料よりも先行研究で収集した

ゴムチップ試料の方が、溶出率は高くな

る傾向を示した。化合物間では、BTZ、BZL、

PI 及び TEP で溶出率が高いのに対して、

含有量が多かった DEHP、DINP 及び

DINCH 等の可塑剤類はほとんど LOQ 以

下だった。これは、各化合物の物性（オク

タノール・水分配係数など）が影響してい

るものと示唆された。6PPD 等の芳香族ア

ミン系老化防止剤については、人工胃液

において他の人工体液に比べて高い溶出

傾向を示したが、これらの化合物は塩基

性であり、人工胃液の pH が低いため溶出

しやすかったと考えられた。ゴムチップ

からのフタル酸エステル類や PAHs の人

工体液への溶出について、含有量と溶出

量が正の相関を示す事が報告 3)されてお

り、本研究でも含有量が影響していと考

えられた。一方、先行研究試料において、

同じ工業用ゴム由来にもかかわらず含有

量と溶出量との関係が逆転している試料
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（D2 と D7）が存在した。この 2 種類の

試料の違いは、D2 には緑色に着色する為

にポリウレタンコーティングが施されて

いる点が挙げられる。そのため、ゴムチッ

プをコーティングすることで、含有され

ているゴム添加剤等の溶出が抑えられて

いると考えられた。 

RIVM では人工汗を用いた溶出試験で、

PAHs は溶出率が 0.02%であったと報告し

ている 3)。さらに、RIVM では本研究と異

なり、経口曝露は口腔から胃、腸までを含

めた消化管全体を模した試験を実施して

おり、その結果、フタル酸エステル類の溶

出率は 20%、PAHs の溶出率は 9%であっ

たと報告している。一方、ECHAでは PAHs

の人工汗への溶出率を 0.007～0.02%と報

告している 2)。また、Pronk らは人工汗及

び人工胃液を用いた溶出試験において、

ナフタレンで 6.38～50.9%、ベンゾ（a）ピ

レン及びベンゾ（ghi）ペリレンは人工胃

液からのみ 2.95%及び 1.22%の溶出率を

報告している 14)。本研究では、PAHs 及び

類縁化合物の溶出試験では、ジベンゾフ

ランやピレン等の幾つかの化合物がグラ

ウンド採取試料の人工胃液に対して、0.42

～29%の溶出率を示している。一方、フタ

ル酸エステル類は、グラウンド及び先行

研究で収集した試料のどちらにおいても、

人工体液にはほとんど溶出しなかった。

フタル酸エステル類については、RIVM の

消化管全体を模した溶出試験で 20%の溶

出率が報告されている 3)。一方、フタル酸

エステル類を 50%程度含む塩化ビニル

（PVC）を用いた人工唾液への溶出試験

では、溶出率は概ね 0.1%以下である事が

報告 15)されており、RIVM でも人工汗を

用いた試験では LOQ 以下とされている。 

 本研究では、健康リスク評価に資する

曝露情報の収集を目的として、溶出試験

を実施した。グラウンドに使用されたゴ

ムチップ及び先行研究で収集したゴムチ

ップを用いて、ゴム添加剤等並びに PAHs

及びその類縁化合物の溶出試験を実施し

たところ、多くの化合物で試料中に含有

しているが溶出液ではLOQ以下となった。

そこで、そのような場合には LOQ の値を

溶出値と仮定して溶出率を算出した。そ

して、ワーストケースを想定し、得られた

溶出率の最も大きい値を用いて、先行研

究で最大含有量を示した試料からの溶出

量を、各人工体液における推定最大溶出

量として算出し（表 13 及び 14）、分担研

究者が実施する健康リスク評価に必要な

曝露量データを収集できた。 

 

E. まとめ 

 本分担研究では 74 種類の SVOCs につ

いて、グラウンド採取試料中の含有量を

求めた。そして、4 種類の人工体液（胃液、

腸液、唾液、汗）を用いた溶出試験を実施

し、曝露量評価に資するデータの収集を

行った。グラウンドから採取した試料中

からは、ゴム添加剤等は 19 化合物、PAHs

及びその類縁化合物は 31化合物が検出さ

れた。そして、先行研究のゴムチップに比

べて、その濃度は低いことや、屋内グラウ

ンドの方が屋外よりもSVOCs含有量が多

くなる傾向を明らかにした。そして、グラ

ウンド採取試料並びに先行研究で収集し

た 8 試料を対象に、それらに含有されて

いない 4 種類のゴム添加剤等を除く 70 化

合物について溶出試験を実施した。その
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結果、化合物によって溶出率に差異があ

ること、特に芳香族アミン系老化防止剤

は、人工胃液で溶出量が多くなる傾向が

認められた。さらに、コーティングの有無

によりその溶出率に差が生じる事が明ら

かとなった。全体を通じて、BTZ、BZL、

PI 等、幾つかの化合物を除き、人工体液

中への溶出率は低く、多くの化合物は

LOQ 以下であった。そのため、各化合物

の最大溶出率を算出するにあたり、LOQ

以下の試料ではLOQ値を溶出量と仮定し

て溶出率を求めた。ワーストケースを想

定して、算出した最大溶出率と先行研究

で認められた最大含有量から、各人工体

液における推定最大溶出量を算出し、曝

露評価に資するデータとして報告した。 
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表2.対象化合物（PAHs類及び類縁化合物）一覧

化合物名 CASRNa 試薬入手先b
混合標準溶液c

ナフタレン Naphthalene 91-20-3 Accu Standard ○
2-メチルナフタレン 2-Methylnaphthalene 91-57-6 Accu Standard
1-メチルナフタレン 1-Methylnaphthalene 90-12-0 Wako
ビフェニル Biphenyl 92-52-4 Kanto
2,6-ジメチルナフタレン 2,6-Dimethylnaphthalene 581-42-0 TCI
アセナフチレン Acenaphthylene 208-96-8 Accu Standard ○
アセナフテン Acenaphthene 83-32-9 Accu Standard ○
ジベンゾフラン Dibenzofuran 132-64-9 Accu Standard
フルオレン Fluorene 86-73-7 Accu Standard ○
ジベンゾチオフェン Dibenzothiophene 132-65-0 TCI
フェナントレン Phenanthrene 85-01-8 Accu Standard ○
アントラセン Anthracene 120-12-7 Accu Standard ○
3-メチルフェナントレン 3-Methylphenanthrene 832-71-3 TCI
2-メチルフェナントレン 2-Methylphenanthrene 2531-84-2 Accu Standard
9-メチルフェナントレン 9-Methylphenanthrene 883-20-5 CHIRON
1-メチルフェナントレン 1-Methylphenanthrene 832-69-9 Accu Standard
フルオランテン Fluoranthene 206-44-0 Accu Standard ○
ピレン Pyrene 129-00-0 Accu Standard ○
ベンゾ[c]フルオレン Benzo[c]fluorene 205-12-9 Dr. Ehrenstorfer 
ベンゾ[a]アントラセン Benz[a]anthracene 56-55-3 Accu Standard ○
シクロペンタ[cd]ピレン Cyclopenta[cd]pyrene 27208-37-3 Accu Standard
トリフェニレン Triphenylene 217-59-4 TCI
クリセン Chrysene 218-01-9 Accu Standard ○
ベンゾ[b]フルオランテン Benzo[b]fluoranthene 205-99-2 Accu Standard ○
ベンゾ[k]フルオランテン Benzo[k]fluoranthene 207-08-9 Accu Standard ○
ベンゾ[j]フルオランテン Benzo[j]fluoranthene 205-82-3 Accu Standard ○
ベンゾ[e]ピレン Benzo[e]pyrene 192-97-2 Accu Standard ○
ベンゾ[a]ピレン Benzo[a]pyrene 50-32-8 Accu Standard ○
インデノ[1,2,3-cd]ピレン Indeno[1,2,3-cd]pyrene 193-39-5 Accu Standard ○
ジベンゾ[a,h]アントラセン Dibenz[a,h]anthracene 53-70-3 Accu Standard ○
ベンゾ[ghi]ペリレン Benzo[ghi]perylene 191-24-2 Accu Standard ○
コロネン Coronene 191-07-1 TCI
a Chemical abstract service registry number
b Accu Standard: Acuu Standard Inc.,  Wako: Wako Pure Chemical Industries, Ltd., Kanto: Kanto Chemical Co., Inc.,
TCI: Tokyo Chemical Industry CO., LTD., CHIRON: CHIRON AS, Dr. Ehrenstofer: Dr. Ehrenstofer GmbH
cAccuStandard社製多環芳香族炭化水素標準品 (ケベック州環境省.多環芳香族炭化水素混合物) (500 µg/mL ジクロロメタ
ン:ベンゼン溶液)



95 
 

 

表3. 溶出試験に使用した先行研究で収集した試料

試料 由来 材質 コーティング 色

A2 廃タイヤ NR, Synthetic rubber 無し 黒

D2 工業用ゴム NR, SBR, NBR, EPDM あり（ウレタン） 緑

D7 工業用ゴム NR, SBR, NBR, EPDM 無し 黒

D12 廃タイヤ SBR あり（ウレタン） ベージュ

D13 廃タイヤ SBR あり（ウレタン） 茶

E2 廃タイヤ SBR 無し 黒

G1 廃タイヤ NR, SBR 無し 黒

I4 工業用ゴム NR, SBR, EPDM 無し 黒

NR: 天然ゴム、SBR: スチレンブタジエンゴム、NBR: ニトリルゴム

EPDM: エチレンプロピレンジエンゴム
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表4.対象化合物（ゴム添加剤類等）のGC-MS分析条件等
保持時間 定量イオン 定性イオン

(min) [m/z] [m/z]
AP 7.49 105 77 1.4 4.2
BTZ 9.51 135 108 0.60 1.8
BHT 11.11 205 220 0.053 0.16
TMQ 11.20 158 173 0.096 0.29
PI 12.13 147 76 0.79 2.4
4-t-OP 12.18 135 107 0.10 0.31
DPA 13.07 169 168 0.075 0.23
2-MTBT 13.1 181 148 0.062 0.19
ETMQ 13.59 202 174 0.11 0.33
DHDMA 15.47 194 195 0.18 0.54
TBBS 15.69 182 223 0.064 0.19
Ph-BT 15.86 211 108 0.26 0.80
IPPD 16.67 211 226 0.047 0.14
TDPA 16.80 199 167 0.12 0.37
DEHA 17.05 129 147 0.42 1.3
CyHA-BT 17.40 150 232 0.45 1.4
MDA 17.46 198 197 0.41 1.2
6PPD 18.12 211 268 0.069 0.21
o-MBp14 18.25 177 161 0.11 0.34
DEHP 18.60 149 167 1.2 3.6
CBS 19.00 98 167 0.11 0.32
DEHAZ 19.34 171 112 0.11 0.34
DEHIP 19.63 112 261 0.25 0.77
DEHTP 20.04 112 167 0.32 0.96
DINCH 18.40-22.00 155 127 1.4 4.3
DINP 19.00-24.00 293 149 1.5 4.7
DEHSB 20.32 185 112 0.48 1.5
8PPD 20.46 211 296 0.11 0.33
DPPD 23.22 260 183 0.12 0.36
ODPA 23.80 322 250 0.052 0.16
DCBS 25.14 180 98 0.18 0.53
BTPS 25.50 124 342 4.5 14
BHT-d24 10.94 225
Anthracene-d10 14.59 188
Chrysene-d12 20.46 240
a 低濃度標準液（0.02 μg/mL:BTZ及びPIは0.08 μg/mL）を繰り返し3回測定した際の標準偏差ρの
3.3倍をLOD、10倍をLOQとし8)、含有量分析を行うとして実試料換算した値

化合物
検出下限値

(LOD) (μg/g)a
定量下限値

(LOQ) (μg/g)a



97 
 

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

表5.対象化合物（ゴム添加剤類等）のLC-MS/MS分析条件等

44 39 6 6
86 29 4 4

118 35 6 12
93 31 4 12

195 35 12 8
119 29 6 8
113 31 12 12
223 29 14 12
100 31 18 4
83 29 14 4

155 13 10 4
99 27 6 4

124 31 10 4
119 33 6 4
135 35 8 12
109 37 20 12
118 25 6 6
200 19 12 6
196 61 12 4
119 49 8 4

Reserpine 2.84 609 448 126 41 12 15

2.71 168 81

DCD 3.55 406 136

DCyHA 2.42 182 71

MDS 3.2 285 56

TEP 2.56 183 41

2.59 152 86

MBT

ETU 0.52 103 61

DOTG 2.41 240 76

DPG 2.24 212 71

a Positive ion mode, Curtain Gas (20), Collision Gas (12), IonSpray Voltage (5500), Temperature(650), Ion Source Gas
1 (40), Ion Source Gas 2(50), Interface Heater on, DP: Declustering potential, CE: Collision energy, CXP: Collision cell
exit potential, EP: Entrance potential

検出下限値
(LOD) (μg/g)c

定量下限値
(LOQ) (μg/g)cEP化合物

保持時間
（min）

Q1b

[m/z]
Q3

b

[m/z]
DP CE

MBI 2.23 151 81

CXP

BZL

0.059 0.18

0.032 0.10

0.067 0.20

b Q1: プリカーサーイオン、Q3: プロダクトイオン（上段が定量イオン、下段が定性イオン）
c 低濃度標準液（2 ng/mL、ただしETUについては10 ng/mL）を繰り返し3回測定した際の標準偏差ρの3.3倍をLOD、10倍を
LOQとし8)、含有量分析を行うとして実試料換算した値

0.98 3.0

0.81 2.5

0.98 3.0

0.19 0.56

0.099 0.30

0.029 0.087

0.37 1.1
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表6.対象化合物（PAHs類及び類縁化合物）のGC-MS分析条件等

化合物名
保持時間

(分)
定量イオン

(m/z)

定量下限値
(LOQ)
(μg/g)a

Naphthalene 3.94 128 127 126 0.03

2-Methylnaphthalene 4.38 142 141 143 0.02

1-Methylnaphthalene 4.49 142 141 143 0.02

Biphenyl 4.76 153 154 152 0.02

2,6-Dimethylnaphthalene 4.82 156 155 141 0.02

Acenaphthylene 5.27 152 151 150 0.02

Acenaphthene 5.38 153 154 152 0.02

Dibenzofuran 5.51 168 139 84 0.02

Fluorene 5.92 166 165 163 0.02

Dibenzothiophene 7.26 184 139 185 0.02

Phenanthrene 7.51 178 176 179 0.02

Anthracene 7.59 178 176 179 0.02

3-Methylphenanthrene 8.41 192 191 189 0.03

2-Methylphenanthrene 8.54 192 191 189 0.02

9-Methylphenanthrene 8.85 192 191 189 0.02

1-Methylphenanthrene 8.90 192 191 189 0.02

Fluoranthene 11.09 202 200 203 0.02

Pyrene 12.31 202 200 201 0.02

Benzo[c]fluorene 14.30 216 215 213 0.02

Benz[a]anthracene 20.12 228 226 229 0.03

Cyclopenta[cd]pyrene 20.44 226 224 227 0.05

Triphenylene 20.61 228 226 229 0.02

Chrysene 20.70 228 226 229 0.02

Benzo[b]fluoranthene 29.83 252 250 253 0.02

Benzo[k]fluoranthene 30.06 252 250 253 0.03

Benzo[j]fluoranthene 30.20 252 250 253 0.02

Benzo[e]pyrene 32.89 252 250 253 0.03

Benzo[a]pyrene 33.38 252 250 253 0.02

Indeno[1,2,3-cd]pyrene 38.97 276 274 138 0.02

Dibenz[a,h]anthracene 39.04 278 279 139 0.02

Benzo[ghi]perylene 39.75 276 274 277 0.02

Coronene 43.12 300 150 301 0.03

Naphthalene-d8 3.92 136 135 134

Acenaphthene-d10 5.35 162 164 160

Chrysene-d12 20.44 240 236 241

Perylene-d12 34.19 264 260 265

定性イオン
(m/z)

aAgilent Technologies Mass HunterのReplicate Injection MDL-LOQ-LOD calculationにより算出
し、含有量分析を行うとして実試料換算した値
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表14. 先行研究のゴムチップにおけるPAHs及び類縁化合物類の推定最大溶出濃度

化合物名
先行研究のゴムチップ中

最大含有量（μg/g） 最大溶出率（%）a 推定最大溶出量（μg/g）

Naphthalene 6.9 13 0.90
2-Methylnaphthalene 3.3 14 0.48
1-Methylnaphthalene 1.9 15 0.29
Biphenyl 0.70 42 0.29
2,6-Dimethylnaphthalene 3.1 26 0.82
Acenaphthylene 1.8 18 0.33
Acenaphthene 0.44 30 0.13
Dibenzofuran 0.82 48 0.39
Fluorene 0.70 100b 0.70
Dibenzothiophene 0.91 40 0.36
Phenanthrene 4.5 2.8 0.12
Anthracene 0.66 22 0.14
3-Methylphenanthrene 4.3 50 2.2
2-Methylphenanthrene 1.9 44 0.83
9-Methylphenanthrene 1.8 38 0.70
1-Methylphenanthrene 1.4 52 0.72
Fluoranthene 12 0.77 0.093
Pyrene 37 0.15 0.054
Benzo[c]fluorene 0.30 23 0.067
Benz[a]anthracene 2.2 88 2.0
Cyclopenta[cd]pyrene 6.2 1.9 0.12
Triphenylene 2.9 47 1.3
Chrysene 3.1 39 1.2
Benzo[b]fluoranthene 1.5 11 0.17
Benzo[k]fluoranthene 0.58 47 0.27
Benzo[j]fluoranthene 0.58 34 0.20
Benzo[e]pyrene 4.6 1.9 0.089
Benzo[a]pyrene 2.8 2.9 0.081
Indeno[1,2,3-cd]pyrene 1.3 5.3 0.072
Dibenz[a,h]anthracene 0.79 54 0.43
Benzo[ghi]perylene 9.6 1.0 0.093
Coronene 8.5 4.3 0.36
a 溶出試験は全てLOQ（0.025 μg/g）以下であったため、LOQ値を最大溶出量として計算（4種の人工体液で全て同じ値）
b溶出試験のLOQが対象試料中の含有量（0.017 μg/g）を超えていたため溶出率を100％と仮定した
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図 1. 予備調査において人工芝グラウンド A の各地点から採取したゴムチップ試料及びそれらの 

混合試料中のゴム添加剤等の濃度（斜線は n=1 または 2） 

（グラウンド内 4 地点内は Tukey 法、4 地点と混合試料は Dunnet 法： **p<0.01、*p<0.05） 
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図 2. 予備調査において人工芝グラウンド A の各地点から採取したゴムチップ試料及びそれらの 

混合試料中の PAHs 及び類縁化合物濃度 

（人工芝グラウンド内 4 地点内は Tukey 法、4 地点と混合試料は Dunnet 法： **p<0.01、*p<0.05） 
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図 2. 予備調査において人工芝グラウンド A の各地点から採取したゴムチップ試料及びそれらの 

混合試料中の PAHs 及び類縁化合物濃度（続き） 

（人工芝グラウンド内 4 地点内は Tukey 法、4 地点と混合試料は Dunnet 法： **p<0.01、*p<0.05） 
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図 3. 各人工芝グラウンドから採取したゴムチップ試料中のゴム添加剤等含有量 

（斜線は検出数が 1 または 2） 
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図 4. 各人工芝グラウンドから採取したゴムチップ試料中の PAHs 及びその関連化合物含有量 
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図 5. 各人工芝グラウンドから採取したゴムチップ試料中の PAHs 及びその関連化合物含有量 

（続き） 
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図 6. 先行研究で収集し溶出試験に使用したゴムチップ試料中のゴム添加剤等含有量 

（斜線は検出数が 1 または 2） 
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図 7. 先行研究で収集し溶出試験に使用したゴムチップ試料中のゴム添加剤等含有量 

（続き） 
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図 8. 先行研究で収集し溶出試験に使用したゴムチップ試料中の PAHs 及びその類縁化合物含有量 
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図 9. 先行研究で収集し溶出試験に使用したゴムチップ試料中の PAHs 及びその類縁化合物含有量 
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