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学位論文要旨

Toovercometheshortagebothinbudgetandhumanresources，useof
passivesamplerandhighvoluｍｅａｉｒｓａｍｐｌｅｒ，whichareinexpensive，
simpleandportablestructures,hasbeenproposedasappropriatemeasuring
devicesofgaseousairpollutantsandaerosolsfOrdevelopingcountries・
However,therearenofeasibilitystudyreportsonitinthosecountries・

Hence,tllereliabilityofthepassivesamplerwasconHrmedbythe
parallelmeasurementswithactivesampleratcompletelydiffCrenttypesof
airpollutiondominatedcitiesofShenyanginChinaandQuezoncityin
Philippines、Shenyangisacoal-basedindustrializedcitywithasever
wintCrandtllusairpollutionhasbeencausedbythecoalbumedexhaust
gases・contrary,QuezonCityisatropicalcitywiththeheavytra出c､Based
onthefeasibnitystudy，ｅ正fectiveconcentrationconversionｆａｃｔｏｒｓｆＯｒＮＯ２
ａｎｄＳＯｚｈａｓｂｅｅｎｐｒｏｐosedGroundlevelaerosolsampleswerealso
collectedbyahighvolumeairsamplerinthesamecities、The
concentrationsofTSESO42￣andPbwerefoundnoticeablyhighin
Shenyangbecauseoftheleadrefinery､Onthecontrary,thehighTSPand
PblevelsinOuezonwerefOundbecauseofanexhaustgasfromvehicles、
Finally，theprinciplecomponentanalysiswasappliedtothenormalized
datasetsofTSENO3~ａｎｄＳＯ４２~notonlythisstUdybutalsootherreported
onescollectedineasternAsianandJapanesecities・Airpollutionofthese
citieshasbeenevaluatedbyfirstprinciplecomponent（Z,）with
accumulatedproportionS8.9％．

Z,＝０．ｓ６０．TSP+0.ｓ８８．Ｎ０３~＋０．ｓ３８．ｓ042￣
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Ｌはじめに

東アジアを始めとする発展途上国（以下途上国という）の環境改善支援のために、わが国

は数々のＯＤＡ支援を実施している。しかし、支援対象国に派遣された専門家が曰本に帰国

すると、環境汚染質分析の実務が停止し、技術移転した大気モニタリング体制が中断するこ

とをこれまでに体験してきた。多くの理由がこの現象の原因として考えられようが、技術的

な面から考えると､最近の途上国支援のキーワードである適地適正な環境汚染質分析技術が

支援国に移転されていないためと思われる。

適地適正な環境分析.評価技術を移転するためには､支援国の状況を詳細に把握しておく必

要がある。一般に、途上国の環境分析部署の特徴として；

①圧倒的な人材不足

②予算不足

③測定器の維持管理が不十分

が挙げられる。さらに上の条件を考慮した上で、

④数的評価にたえる精度をもつ分析結果を提供

できる手法の導入が途上国の持続的な環境モニタリング体制の確立には不可欠と考えた○本

研究では、アジアの途上国が､移動発生源と固定発生源からの深刻な大気汚染問題に陥って

いることを勘案し､環境汚染質として大気環境に存在しヒトの健康状況に大きな影響を与え

るＮＯｘおよびＳＯ２、エアロゾルを取り上げて、上にのべた条件を満たす分析手法を提案、

実践および技術移転を図ると共に､提案した手法から自国の大気汚染状況を自国問あるいは

各国間で比較できる手法を開発した。

2．研究の目的

本研究では、東アジアの途上国の代表として中国遼寧省の省都藩陽市とフィリピン、ケ

ソン市を取り上げた。藩陽市は中国東北部の重工業都市であり、自国のエネルギー生産は

硫黄分の多い石炭に依存している。市内に集積する工場群にはきわめて効率の悪い大気汚

染防止設備しかなく、当該地区の住民はＴＳｐ（総浮遊粉塵）やＳＯ２汚染に晒されている。

省政府のモニタリングネット網は十分とは言えず、住民の大気汚染による健康影響防止の

ためには、簡易分析によるSO2濃度測定法の移転による詳細なモニタリング網の構築とエ

アロゾル成分を明らかにし、その発生源の推定および低減対策が省政府の課題である。

一方、フィリピンのケソン市は大規模な固定発生源がない行政の中心地で、政府関連の

省庁ビルが立ち並ぶ地区である。しかしながら、官庁街に隣接する国道等は猛烈な交通渋

滞が朝早くから夜遅くまで継続する。そのために、当該地区の住民は、これらの移動発生

源からの深刻なＴＳＰやＮＯｘ汚染に晒されている。最近フィリピン政府は、環境白書

（1990-1995年）を公表したが、問題となっているNOx濃度に関するデータは記されてい

ない。したがって、同国へは、大気汚染防止を図る上でNOx濃度測定の簡易測定技術の移
転とＴＳＰが移動発生源寄与であることを関係各省庁に認識させる（最終的に曰本の車検制
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度等の導入等）ことが喫緊の課題であるといえる。

3．研究方法

これまでに述べた大気汚染質測定装置にはNOxやＳＯ２等のガス状物質にたいして、イン

ピンジャー法、自動測定機(乾式、湿式)およびパッシブサンプラー法が考えられる。本研究

では、自動測定機は高価で維持管理が困難であることから対象とせず、簡単で安価に面的

な測定をカバーできるインピンジヤー法とパッシブサンプラーをNOxとＳＯ２について取り

上げた。また、粒子状物質についても、ロウボリュームエアサンプラー、ハイボリューム

エアサンプラー、β線吸収式粉塵計、アンダーセンサンプラー等の測定手法の中で、構造

が簡単で安価、しかも１回の測定から多くのエアロゾルに関する情報の獲得が可能なハイ

ボリュームエアサンプラー(以下ハイボルという)を取り上げた。

大気汚染質にはさまざまな分類法があるが、1次粒子（発生源から直接大気に放出され

るもの：ダスト等）と２次粒子（発生源から放出されたＮＯｘやSO2が大気中の複雑な輸

送過程のなかで光化学反応を受けてＮ03.やＳ042.にかわる）もその￣つである。１次粒子の

ダストと２次粒子のＮ03.やＳ042.もハイボルでは同時に捕集できるメリットがあり、大気

汚染を総合的に評価できる手法と考えられる。

4．研究成果

4.1インピンジヤー法とパッシブサンプラーからみた藩陽市の大気汚染（SO2）

１９９４年１０月に藩陽市を訪問し、インピンジヤー法で、重汚染（鉄西）地区、中汚染地

区と対照（ホテル）地区でSO2濃度を測定した。その結果、順に’時間値として

121ppb,21ppb,7ppbを得た。また、パッシブサンプラー（長期型小川サンプラー）を設置

し、曰本と同じ気象条件では、問題なく使用が可能であることを確認した。冬期にも日本

の係数を用いてＳＯ２濃度をパッシブサンプラーで求めると重汚染地区では100-168ppbと

いう結果を得た。そこで、１９９５年１２月に、インピンジヤー法でパッシブサンプラーを校

正し、低温期の濃度換算係数：αを得た。SO2濃度の計算式を有次元式で示すと；

SO2(ppb)=100×α×Wso2/Ｔ（１）

Ｔ:暴露時間(ｍin)、Wso2：エレメントに捕集されたSO2量CUg）

α＝265ppb・min//Uｇ（12-2月)、α＝232PPb．ｍin/似９（その他の月）

である。各汚染地.区にある学校にパッシブサンプラーを５個配置し、1年間長期モニタリン

グを実施した。１２月~２月は冬期の、残りの月は日本濃度換算係数でSO2濃度を求めた。そ

の結果、

１）３つの地区はともに春期～夏期（3-9月）になるとＳＯ２濃度が低下

２）冬期には３地区共にＳＯ２濃度が増加

３）冬期では重汚染地区＞中汚染地区＞対照地区の順に濃度が低下

４）年平均濃度は順に、７９，３３，２４ppb

－１０４－



であることがわかった。あとで述べるＴＳＰとの複合汚染を各地区とも受けており、特に重

汚染地区はSO2濃度が、ひとの呼吸器系の健康に影響を示すか示さないかの境界領域にあ

ることが明らかとなった。また、中国医科大学（中汚染地区）で、６:00-8:OOam（早朝)、

,,:｡｡_,:OOpm(昼間)、および，｡:｡｡_１２:OOpm（深夜）の各２時間インピンジヤー法で’996

年，月から６月までSO2濃度を測定した。その結果、昼間の測定時間中のＳＯ２濃度は比較

的低く、特に冬期には早朝あるいは深夜にＳＯ２濃度の増加が認められる場合が多く、逆転

層の出現によるＳＯ２の拡散制限のためと思われた．

4.2インピンジヤー法とパッシブサンプラーからみたケソン市の大気汚染（ＮＯｘ）

１９９７年と２０００年に首都圏（NCR）のケソン市ビサヤス通りに面する環境天然資源省

（ＤＥＮＲ）の敷地内（道路から６ｍ）とビサヤス通りがケソンサークル道路と交叉する水・

土壌研究所の敷地内（交差点から９ｍ）でザルツマン法によるＮＯｘ測定を実施した。

フィリピン政府は、NO2濃度に関する信頼できるデータを公表していない。本研究によ

って初めてその濃度レベルが明らかにされた。すなわち、インピンジャー法による時間観

測（交叉点）によって交通渋滞が著しい早朝７時には、300ＷｂにもＮＯ濃度が達した。昼

間には５０~100ppbまで低下するが､夕刻の渋滞に向かってその後ゆっくりとＮＯ濃度が上

昇することがわかった。これに対して、NO2濃度は５０ppb前後であり、比較的一定してい

る傾向を示した。同時に行ったパッシブサンプラーの暴露試験から、熱帯地区のNO2に対

する曰平均濃度の計算式を有次元式で示すと

NO2(ppb)＝α×（I-Io） （２）

Ｉ:暴露エレメントの発色液の入＝540nｍの吸光度(Abs）

ＩＣ:ブランクエレメントの発色液の入＝540nｍの吸光度(Abs）

α：５ppb・曰/Abs(改良天谷式)、α：７１ppb，曰/Abs(フィルターバッジNO2）

である。ＤＥＮＲの敷地では２０００年４月２４日から４月２９日の短期モニタリング結果によ

ればＮＯ２濃度は30-50ppbであった。

4.3エアロゾルからみた藩陽市とケソン市の大気汚染

表１に藩陽市、ケソン市、比較のために、四日市市等のエアロゾル濃度（平均値）を示

した。表１から、途上国の大気環境は公害が著しかった１９７０年代の曰本と酷似していると

いえる。ハイボルによるエアロゾル捕集方法は共通しているので、測定結果の比較に問題

点がない利点がある。

表１から藩陽市では、冬期（１２月）に家庭からの暖房用石炭燃焼の寄与によってＴＳＰ濃

度が２倍となり、Ｓ042．濃度も７倍増加していることがわかる。同時に、同市のエネルギー

生産は石炭依存系なので重油燃焼に基づく大気汚染指標のＶ濃度は低くなっている。

Ｐｂ濃度が高いのは、測定点近くにある藩陽冶煉廠(溶解炉）の寄与と考えられる。この傾向

は、内陸の重工業都市成都市と類似している。これに対して、周りに大きな固定発生源の
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表１各都市のエアロゾル濃度αｇ/ｍ３）
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ないケソン市では、Ｆｅ,Ｖ、NO3-およびＳＯ４２･濃度が低い。しかし、移動発生源寄与と思われ

るＴＳＰ濃度が高くなっている。Ｐｂ濃度は１９９７年では0.4ａＵｇ/ｍ３であったがＴ政府の強

力な行政指導（無鉛化ガソリン使用）によって現在では０.ｍｕｇ/ｍ３まで低下している。

この値はＷＨＯガイドラインの１/１０の濃度である。このように、エアロゾルの測定結果の

比較から、当該地区の固定あるいは移動発生源の状況を考察するうえでの有用な情報の抽

出が可能である。〆

4.4エアロゾルによる大気汚染評価法

４．４１主成分得点からの比較

これまでに述べたエアロゾルの特徴を利用して大気汚染を客観的に評価するために統計

的手法を導入した。すなわち、表１からもわかるように汚染の評価は、１つの汚染質からの

評価では不十分である。そこで、代表的な汚染質ＴＳＰ（１次粒子）と燃焼寄与をあらわす

NO3-,およびＳＯ４２．（２次粒子）の３個を取り上げ、複合指標による汚染の評価を試みた。

データとしては表１のほかに、曰本の離島（佐渡島等)、過去の四曰市市等、中国の諸都市

のエアロゾルデータ（合計２０個）に主成分分析を実施し、第一主成分を求めた。第一主成

分の累積寄与率は８８％で、（３）式に示すようにサイズファクターが抽出されたので、第一

主成分得点(z,）によって各都市のエアロゾルからみた大気汚染の数量的な評価が可能とな

った。

Ｚ,＝0.560（TSP濃度）＋0.538（SO42-濃度）＋0.588（NO3-濃度）（３）

その結果、対象とした２０都市のなかで、藩陽市は９位（夏）と１９位（冬）に、ケソン市

は７位（1997年）と８位（2000年）に分類されることとなり、単一項目ではなく大気汚

染を代表する複合項目による各都市間の数量的な比較が可能となることを示した。

4.4.2ＥＦ法による発生源推定

大気汚染防止政策の策定には、エアロゾルの起源を推定し、発生源に対する排出規制が

不可欠である。発生源変寄与を推定する代表的な手法として、現在ＣＭＢ法がよく利用され

ている。しかし、途上国への技術移転あるいは発生源データの不備を考慮し、ここでは簡
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単なＥＦ法（EnrichmentFactor）を採用した。すなわち、Ａｌをベース金属としてＴＳＰ

中の金属Ｘｉについて（ＭAl）を求め、地殻の元素Ｘｉについても同様の比を求め、

ＥＦ=瓜ilAl)Tsp／価/Al)crust（４）

を計算する。ここで、ＥＦが１に近ければその元素は自然寄与、１よりも大きければ人為寄

与と判定する。地殻の各元素分布濃度としてはクラークの報告等を参考とした。ケソン市

と藩陽市のエアロゾルのデータに本法を適用すると、ＰｂとＣｕが人為寄与（藩陽市冶煉廠）

であり、ケソン市ではＰｂ（燃料中）とＺｎ（移動発生源中の燃料中やタイヤ）が人為寄与で

あることがわかり、藩陽市では固定発生源対策またケソン市では移動発生源対策の重要性

が示唆された。

5．結論

以上のことは、図１に示すように総括できる。すなわち、途上国の大気汚染のうちでＳＯ２

やＮＯｘによるガス状物質による汚染をインピンジヤム法あるいはパッシブサンプラーで精

度よく、かつ安価である

薦鐇雰一
等の粒子状物質は､ハイー

謹墓蜜二二灘、
いるＴＳＰのみの測定か匝…一
ら、途上国が現有する原

子吸光光度計で重金属濃
▲ご度をおよびイオンクロマ

Ｐａｓｓｉｖｅｓａｍｐｌｅｒ

インピンジャー法
ＮＯｘ、ＳＯ２の測定し圃十

麗
〆

トグラフで水溶性イオン

濃度を測定することによ

図1総合評価

って、エアロゾルからみた大気汚染を主成分分析によって、ＴＳＥＳＯ４２－およびＮ03.の複合
指標から評価することが可能とし、同時に国を超えた数量的比較を可能とせしめることを

明らかにした。さらにエアロゾル重金属の濃度に対して、地殻中のＡ１を基準としたＥＦ

法を適用することによって、その起源を推定できることを明らにし、人為寄与か自然寄与

かの判別が可能となることを示した。以上の考察は、今後途上国への技術移転の指針とし

て、あるいは大気環境改善施策の構築に大きく寄与・貢献するものと確信する。
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▼

ハイボルで測定

ろ紙を４分



学位論文審査結果の要旨

当該論文に対する個別審査後，平成１３年８月１日の口頭発表における質疑応答の結果を踏まえ，協議の結

果，次のとおり判定した。

大気汚染の大部分の原因であるNOxやSO2等のモニタリング手法としてインピンジヤー法とパッシブサン

プラー法を提案し，東アジア諸国における濃度換算計数求めるために，極低温下の石炭べ￣ズの重工業都市

中国藩陽市（SO2）と亜熱帯のフィリピンで主たる発生源が移動発生源であるケソン市（NO，）で,濃度換算

係数をインピンジヤー法との並行測定から求め，藩陽市の冬期のＳＯ,濃度換算係数とケソン市の乾期のＮＯ２

濃度換算係数を提案し，得られた濃度換算係数を用いてモニタリングを実施し，手法の有効性を確認した。

総浮遊粒子状物質（TSP）の測定にはハイボリュームエアサンプラーを利用した。従来から途上国で実施さ

れているＴＳＰ濃度測定に加えて，同じろ紙から現状の測定機器でエアロゾル成分の分析を実施し’これらの

TSP,NO3とSO4濃度と重金属濃度から主成分分析と濃縮係数法によってエアロゾルからみた大気汚染を評価．

比較できることを示した。

本論文は，以上のように大気汚染が著しい東アジアの諸都市の環境改善を図るために’当該国の予算的，

人的不足を考慮し，現状あるいは小額の支援でも持続的な大気環境モニタリング遂行を可能とする測定法及
●

び評価方法を提案したものであり，博士（工学）の学位を受けるに値するものと判断する。
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