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Introduction 
近年、屋外および屋内環境における有害物質のスクリーニングに対する関心が高まっています。大気、水、土壌の清浄性

は持続可能な生活の基盤であり、仕事・休息・遊びといった日常のあらゆる場面で吸入や摂取を介して有害物質に頻繁に曝
露すると、健康に深刻な影響を及ぼす可能性があります。そのため、環境中に存在する既知および未知の毒性物質を定期的
にスクリーニングすることが重要です。 

しかし、残留性有機汚染物質（POPs）をはじめとする有害化学物質のモニタリングは、化合物数の膨大さ、濃度範囲の広
さ、物理化学特性の多様性から、非常に困難です。家庭内のハウスダストはその代表例であり、多種多様な物質の貯留媒体
であることから、化学曝露を評価するうえで優れた指標となります。¹ また、これまでにも多くの研究者がさまざまな分析手
法を用いてハウスダストを調査しています。² 

本研究の目的は、標準ハウスダスト試料（NIST 2585）に加え、家庭およびオフィス環境から採取したダストを対象に、
レガシー汚染物質と新興汚染物質の双方を包括的に網羅するノンターゲット（NTS）分析手法を確立することでした。この
手法は二次元ガスクロマトグラフィー（GC×GC）と高分解能飛行時間質量分析（HR-TOFMS）を用い、サンプル中の複数
の汚染物質クラス――ペルフルオロアルキル化合物およびポリフルオロアルキル化合物（PFAS）、ポリ塩化ビフェニル
（PCB）、農薬類など――を一度に評価できます。これは、特定の化合物のみを監視対象とする従来のターゲット分析とは
大きく異なるアプローチです。 

さらに、新興汚染物質の一例である揮発性PFASの多くは、既存のターゲットスクリーニング手法やデータベースに含まれ
ていません。こうした化合物は分析が特に難しいですが、本研究ではGC×GC-HRTOFMSのEIおよびCIデータを組み合わせ、
Spectral Analysis Tools（SAT）などの高度な解析ソフトウェアを用いることで、これらの化合物の注釈付け（アノテー
ション）にも対応しました。 

これらのツールにより、複雑なダストサンプルに対する高分解能負イオン化（NCI）データのGC×GC等高線図
（contour plot）には数千のピークマーカーが表示されますが、PFASに特徴的なフッ素や、PCBやクロルデン類に含まれ
る塩素など、特定元素を含むアナライトのみを抽出して可視化することが可能になります（図1）。このアプローチにより、
複雑な環境試料に対するノンターゲットスクリーニングが容易になるとともに、特定クラスの有害物質にフォーカスした詳
細調査が効率的に行えます。 

 

 
図1. 参照ダスト標準物質における、ピーク探索（ノンターゲット）処理後に数千のピークマーカーが表示された負化学イオン化–HRT等高線図（TIC）
（左）。ソフトウェア内のSpectral Analysis Tools（SAT）およびTarget Analyte Finding（TAF）機能を用いることで、微量のパーフルオロオ
クタンスルファンアミドエタノール類（FOSEs）、フルオロテロマーアルコール（FTOHs）、ポリ塩化ビフェニル（PCBs）、クロルデン類を特定
することができた（右）。この汎用的な手法は、ノンターゲットスクリーニングと特定の有害物質に着目した詳細レビューの双方を可能にする。 
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Experimental 
本アプリケーションノートで示す結果は、NISTハウスホールドダスト標準試料（SRM 2585）に基づくものです。ダスト

サンプル（0.14 ± 0.01 g）を量り取り、10 mLガラス遠心管に移した後、抽出溶媒としてジクロロメタン／ヘキサン
（3:1）混合溶媒を3 mL加え、キャップを閉めました。ヘテロな混合物を10秒間ボルテックスした後、20分間超音波抽出を
行いました。上澄みを除去し、残渣に対してさらに3 mLの溶媒で再抽出を実施しました。抽出液を合算し、遠心分離（10分、
3500 rpm）した後、残存するダスト粒子を除去するためシリンジフィルターでろ過しました。その後、N₂ガス下で抽出溶媒
を蒸発させました。得られた残渣をジクロロメタン400 µLで再溶解し、GC分析用の2 mLバイアルに移しました。 

データ取得には、Electron Ionization（EI）、Positive Chemical Ionization（PCI）、Negative Chemical Ionization
（NCI）を同一ハードウェアで取得可能な新規マルチモードイオン源（MMS）を搭載した LECO Pegasus HRT+ 4D を使
用しました。分析条件は表1に示します。 

表1. 分析条件 

 
GCxGC–EI–HRTOFMSデータは、自動ピーク探索（ノンターゲット）処理により化合物を特性評価するために用いました。

この処理には、大規模スペクトルデータベースを利用したスペクトル類似性検索、保持指標によるフィルタリング、高分解能
かつ高質量精度イオンを利用した組成式推定が含まれます（図2）。加えて、正・負のCIスペクトルは、化合物アノテーショ
ンの確度を高める補完情報を提供しました。 

 
図2. ピーク探索データ処理ワークフロー。 



Results and Discussion 
このワークフローと標準的なピーク探索ソフトウェアにより、複雑なサンプルに対して包括的なノンターゲットスクリーニ

ングを実施できます。本分析手法により、炭化水素、酸、アミン、アルコール、アルデヒド、ケトン、フェノール、テルペ
ン、脂肪酸、ステロイド、リン酸エステル、違法薬物、市販薬、そしてダスト中に比較的高濃度で存在する残留性有機汚染
物質（POPs）など、多数の化合物を高い信頼度でアノテーションできました。³ 
 
さらに、追加のソフトウェアツールにより、豊富な網羅的データの中から低濃度の対象化合物を効率良く検索することが可
能になりました。例えば、複雑なダストマトリックスに含まれる微量のペルフルオロアルキル化合物（PFAS）およびPOPs
を検索するため、データは高度なSpectral Analysis Tools（SAT）とTarget Analyte Finding（TAF）を用いて処理し
ました（図3）。これらの汚染物質は、EI、PCI、NCI の高分解能・高質量精度データを組み合わせて特性評価しました。 
 
加えて、SAT のスケールド質量欠損（mass defect）プロット機能を用いることでPFASの位置を効率的に特定し、デー
タ処理を大幅に簡素化しました。たとえば、フルオロテロマーアルコール（FTOHs）やパーフルオロオクタンスルファンア
ミドエタノール（FOSEs）がアノテーションされました。 
 
処理ワークフロー（図3）には以下が含まれます。1) EI–HRT 等高線図（TIC、ピークマーカー表示）の全イオンを合算 
2) SAT の質量欠損機能を用いて（CF₂）スケールし、特定のPOPsクラス（例：フラグメントイオンにおけるPFAS odd 
など）を表示するため質量欠損プロットをフィルタリング 
3) 簡略化した等高線図（XIC）上に対象クラスを表示 

 

図3. SATを活用してGCxGC-EI-HRTデータから複雑なサンプル中のPFASを迅速に特定・簡略化した例. 
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特定の化合物クラスをハイライトした後（図3）、各クラスの分析物を評価しました。例えば、PFASはPeak True（デ

コンボリューション済み）EIおよびPCI-HRTデータの組み合わせによりアノテーションされました（図4）。EIスペクトル
はN-MeFOSEのライブラリ質量スペクトルと良好に一致（Similarity = 808/1000）しました。観測されたスペクトル
およびライブラリスペクトルのいずれにも分子イオンは確認されませんでしたが、補完的なPCI-HRTデータでは強いプロト
ン化分子イオン [MH]+（m/z = 558.00217、質量精度 = -0.81 ppm、同位体忠実度 = 980/1000）が観測され、ア
ノテーションを裏付けましました。 

 

 
Figure 4. A) N-MeFOSEのEI-HRTデータ（上段）およびライブラリ質量スペクトル（下段）。B) N-MeFOSEのPCI-HRTデータ（上段）および理論的
同位体忠実度の比較（下段）。 

 
他の場合では、CIデータは、EI-HRTスペクトルとデータベースを比較した際に発生する誤ったアノテーションを修正し、

化合物の正しいアノテーションを可能にしました。例えば、Figure 3で示したFTOHsのホモログ系列のEIスペクトルは非
常に類似しており、分子イオンが観測されなかったため、初期のアノテーションは誤っていました（Figure 5）。しかし、
補完的に取得されたPCIデータは、分子式情報（質量精度および同位体忠実度）を提供し、FTOHsの正しいアノテーション
を助けました（Figure 6）。EI-HRT質量スペクトル（上段）およびライブラリ照合による8:2 FTOH（下段）には分子イ
オンがなく、データベースマッチの類似度スコアは536/1000と低値でした。対応するPCIスペクトルでは、CHFOの分子
式に対応する強い[MH]+イオンが観測され、同位体忠実度は990/1000と良好でした。[MH]+イオンに加え、[M+C H]+
および[M+C H]+の付加イオンも、10:2 FTOHの正しいアノテーションを裏付ける根拠となります。 



 

 

Figure 5. A) FTOHsのホモログ系列を示すEI-HRT等高線図の拡大、B) 誤ったライブラリ照合結果として得られた8:2 FTOHの質量スペクトル。PCI解析
（Figure 6参照）により、誤ったアノテーションが修正されました。 

 

 
Figure 6. A) 未知FTOHのEI-HRT質量スペクトル（上段）および誤ったライブラリ照合結果（下段）。B) 補完的に取得したPCI質量スペクトル（上段右）
および理論的同位体忠実度比較（下段）により、10:2 FTOHの正しいアノテーションが裏付けられました。 



 

Figure 7. A) ピークマーカー付きNCI等高線図、B) 質量欠損プロット、C) スケーリング・フィルタリング後の質量欠損
プロット、D) ChlordaneおよびPCBの位置を示すNCI-HRT等高線図（XIC）／NIST家庭用ダストSRM。 

このアノテーション戦略は、PCBsやChlordanesなどの微量POPsの解析にも拡張可能です。改良された処理ワークフロ
ー（Figure 7）は以下を含みます： 

1. NCI-HRT等高線図上の全イオンを合算（TIC、ピークマーカー表示）、 
2. SATの質量欠損機能を使用し、質量欠損プロット（Cl-H）をスケーリング・フィルタリングして特定のPOPsクラス

（例：PCBs、Chlordanes）を表示、 
3. 選択したクラスを簡略化した等高線図（XIC）に表示。 

POPsの位置が特定された後、Target Analyte Finding（TAF）でデータ処理を行います。TAFでは、各アナライトの保持
時間ウィンドウおよび高分解能正確質量イオンを含むターゲットPOPsリスト（Figure 8参照）を使用します。TAF処理に
より、NISTダストSRM中のFTOHs、FTOSEs、PCBs、およびChlordanesがアノテーションされました（Table 2）。 

 

Figure 8. TAF処理法：保持時間ウィンドウと高分解能正確質量イオンを含むターゲットリスト。 



Table 2. TAF処理結果：アナライト名、保持時間（R.T.）、信号対雑音比（S/N）、ピーク面積を含む。 
 

 

Conclusion 
LECO社のPegasus HRT+ 4Dは、今回のワークフローの検証に使用されたNIST家庭用ダストSRMのような複雑な環境
サンプルの解析に適した強力な分析ツールです。本装置はターゲットを絞らないデータを取得でき、さまざまなソフトウェ
アツールで評価可能です。自動Peak Find処理では、高分解能・高精度質量イオンを用いたスペクトル類似度検索や化学式
決定により、広範なサンプル成分のアノテーションリストを得られます。一方で、Spectral Analysis Tools（SAT）およ
びTarget Analyte Finding（TAF）を併用することで、サンプル中の微量PFASやその他の持続性有機汚染物質（POPs）
のより確実な特定が可能となります。これらの解析手法を組み合わせることで、複雑な環境サンプルから得られる豊富なデ
ータを網羅的に解析することができます。 
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