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研究成果の概要（和文）：本研究では,空気中の水の存在形態に着目し,室内二次生成有機エアロゾルの生成や挙動に与
える影響について,実験と室内汚染機構予測モデルにより以下を得た。
室内二次有機エアロゾルの生成実験では、水分量などの初期条件による相違と時間成長について確認した。促進酸化手
法と超音波霧化技術を併用した実験システムにより、活性化ミストの生成可能性、活性化ミストによる疎水性VOCガス
の反応、分解性を示した。挙動予測では、分子軌道計算と分子動力学計算により、空気中での水分子とのクラスター形
成が生成速度に大きく関与する可能性が示した。健康影響評価では、暴露影響を文献調査した。紫外線調査では、屋内
紫外放射環境を調査した。

研究成果の概要（英文）：In this study, the effect by the existence form of water in the air is examined 
for the generation and behavior of indoor secondary organic aerosol (ISOA) by the experiments and 
prediction models for the indoor contamination mechanism. The following results are obtained.
By the experiment for the generation of ISOA, the generation and time growth characteristics are obtained 
by the differences of initial conditions such as moisture concentration. The possibility to generate the 
activated mist and the reaction and the decomposition of the hydrophobic VOC gas by the activated mist 
are shown by the experiment of the accelerated oxidation method with ultrasonic atomization technique. 
For the prediction model, the responsibility of cluster formation with water molecules is shown by 
molecular orbital and dynamics calculations. The exposure effect is reviewed for the health assessment. 
Indoor ultraviolet intensity is investigated for the ultraviolet environment.

研究分野：建築環境工学
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ト界面
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１．研究開始当初の背景 
近年の我が国の住宅室内環境は，高断熱・
高気密化される中，シックハウス対策に関連
して化学物質の発生が少ない建材の使用や
機械換気設備の設置などにより空気質を維
持している。その一方で，さらなる清潔・健
康志向により種々の家庭用品やイオン発生
機が使用されるなど，居住者の意思により室
内環境が変化することが特徴的と言える。こ
のような室内環境おいて，オゾンと芳香剤か
ら発生するテルペン類の反応による二次生
成する有機エアロゾル（Indoor Secondary 
Organic Aerosol: ISOA）が注目されている
（Nazaroff & Weschler (2004) Atmospheric 
Environ., 38, p.2841）。さらに，申請者らの
これまでの研究（例えば，Yamane, Fujii, 
Kagi, Namiki et. al Proc. of 21st ISCC, 
5321 (2012)）により，オゾンの発生を発端と
せず，微弱な紫外線強度条件においても，防
虫剤など家庭用品由来のVOC からISOA が
生成することがガスバッグ試験や住宅にお
ける実測から明らかになってきている。また，
生成した ISOA 中の全有機化合物に対する
水溶性有機化合物（WSOC）の割合を調べた
ところ，有機エアロゾルの 40％程度が
WSOCとして含まれることがわかった（鍵他，
第 29 回ｴｱﾛｿﾞﾙ科学・技術討論会要旨集，
p.207 (2012)）。これは，従来の大気環境化学
の研究から光化学反応よって生成したカル
ボン酸に代表される含酸素有機エアロゾル
（OOA）として，二次生成しているためと説
明されている。このような反応経路から
ISOA 粒子中には有機過酸化物が豊富に存
在する(Docherty et. al (2005) Environ. Sci. 
Technol., 39, p.4049)と考えられ，これら有
機過酸化物は人体に取り込まれることで，細
胞内では酸化ストレスを与える活性酸素（過
酸化水素や有機過酸化物，水酸化ラジカル，
スーパーオキサイドアニオンなど）として振
る舞う (Ayreset et. al (2008)Inhalation 
Toxicology, 20, p.75)とされるが，室内環境で
のOOA に関する挙動については不明な点が
多い。また，水溶性である OOA は吸湿性を
有するため，水分との相互作用が室内のOOA 
の生成・挙動に与える影響は大きいと予想さ
れる。 
一方，室内の湿気環境に目を向けると，室
内では夏期には高温多湿のため除湿を行い，
冬期には乾燥防止のため加湿を行う。空気中
における水の形態としては，次頁の図１に示
すように水が揮発した蒸気と粒子状のミス
トが考えられる。室内における水分の供給源
としては外気以外に，室内起源では加湿器に
よる加湿や調理，洗濯物や風呂場，水を含む
家庭用品の使用等多岐にわたっている。特に，
加湿器には気化式以外に超音波式のように
ミストを発生させるものもあり，調理におい
ては IH ヒータの普及により従来のガスレン
ジよりもミストの発生が多いという報告も
ある（諏訪，鍵，並木 (2009) エアロゾル研

究, 24,p.262）など，空気中における水の存
在形態が異なっている。粒子生成には湿度の
影響が大きいと考えられ，室内環境における
粒子生成の挙動を見るためには，蒸気相の水
蒸気だけではなく液相であるミストの挙動
を含めて考える必要がある。また，超音波式
の加湿器を用いる場合には水中に過酸化水
素が発生するため（原田他 (2008) 第 17 回
ソノケミストリー討論会講演論文集, p.58），
活性ミストとして放出されることも考えら
れる。この活性ミストが空気中の VOC との
二次粒子生成に寄与している可能性もある。 
 
 
２．研究の目的 
近年の住宅室内空気汚染においては，家庭
用品由来の VOC（揮発性有機化合物）の発
生とともに化学反応による二次生成有機エ
アロゾルが注目されている。一方，生成に関
与する室内の湿気については，使用する加湿
器の種類や調理により空気中で蒸気やミス
トなど水の存在形態が異なっていることが
考えられる。室内で生成する二次有機エアロ
ゾルについては，水溶性の物質であることが
申請者らの既往の研究により判明している。
そこで本研究では，空気中の水の存在形態に
着目し，室内二次生成有機エアロゾルの生成
や挙動に与える影響について，基礎的な実験
を元に，実スケールにおける実測を行うこと
により解明することで，空間中での室内汚染
機構予測モデルの構築を行うとともに，人へ
の健康影響についても評価することを目的
とする。 
 
 
３．研究の方法 
初年度は，主に３つの研究担当（(Ⅰ).基礎
特性評価・処理除去技術，(Ⅱ).各種機器評
価・実測，(Ⅲ).挙動予測・健康影響評価）
の立ち上げを行い，イオンやミストの基本特
性の評価および予備試験や各種化学物質の
分析定量法の確立，ISOA 挙動モデルの計算
スキームや健康影響評価における高度化の
ための再検証を行った。２年度は，初年度得
られた分析手法や ISOA の基礎物性データを
もとに，VOC とミストの具体的な反応特性評
価（VOC 処理）や具体的な化学成分に対する
挙動予測や健康影響などの各担当の本実験
を遂行し，試験居室測定も行った。最終年度
は，試験居室測定と各担当の実験成果を関連
付けつつ，ISOA 挙動に対する分子軌道計算
と分子動力学計算を用い、ISOA の生成過程を
検討した。また、粒子生成に関連深い室内紫
外線環境調査について（Ⅳ）担当を追加し、
実測調査した。 



４．研究成果 
近年、室内空気汚染において二次生成有機
エアロゾルが注目され、水溶性の物質である
ことが申請者らにより判明している。本研究
では、空気中の水の存在形態に着目し、室内
二次生成有機エアロゾルの生成や挙動に与
える影響について、実験により検討するとと
もに、室内汚染機構予測モデルの検討などを
行った結果、以下の結論を得た。 
(1) ISOA の粒子生成担当 
パラジクロロベンゼン/NOx系においてNO2
が共存により短時間で粒子の酸化が進行し、
吸湿性も高くなることが示された。リモネ
ン・αピネン/O3 系では、反応速度定数を算
出し、リモネンがαピネンよりオゾンと反応
しやすいこと、導入した VOC の混合割合より
反応速度を推定できることを確認した。 
(2)機器評価・実測担当 
AOP と超音波霧化技術の併用により、ミスト
上に OH・を生成させたところ、疎水性 VOC ガ
スであってもミストの気液界面で効果的に
反応したことから、ミスト界面に活性種が生
成することで、VOC ガスの分解により水溶性
の ISOA が生成される能性が示唆された。ま
た、本系において、AOP を積極的に用い、ミ
スト上に十分な OH・を発生させたところ、ミ
ストの高い接触確率により疎水性VOCガスが
非常に速い速度で除去された。また、水溶性
の分解中間生成物はミスト中に捕捉、溶液中
に取り込まれることで、さらなる分解、無機
化が行われ、分解中間生成物による二次汚染
も抑制できた。以上のことから、AOP と超音
波霧化技術を併用した系を用いることで、 
効果的な空気浄化手法になり得る可能性も
示唆された。 
(3-1)挙動予測担当 
フィールドで観測される ISOA 形成速度に
ついて、粒子生成モデルから検討した。分子
軌道計算の結果、起源物質から ISOA 前駆物
質が形成される過程で大きな極性を得てク
ラスターを形成しやすくなることがわかっ
た。また分子動力学計算により、異なるサイ
ズの分子が共存する場合に分子成長速度が
増大する可能性が見出された。検討の結果、
特に空気中での水分子とのクラスター形成
が ISOA の生成速度に大きく関与する可能性
が示唆された。 
(3-2)健康影響評価担当 
これまでの研究から、室内で生成する SOA
は水溶性の物質であることが明らかとなっ
ており、2013 年度からの研究では、空気中の
水の存在形態に着目し、ISOA の生成および挙
動に与える影響を評価している。従って、室
内由来の SOA については、その化学組成（特
に水溶性有機物の存在とその構造）について
詳しく調査する必要がある。しかしながら、
SOA を生成する化学成分の情報が限られてお
り、α-ピネンでいくつか報告があったが、
毒性に関する情報はほとんどみあたらなか
った。 

SOA の毒性や健康影響に関しては、大気由
来の SOA に関して、特に微小粒子状物質
（PM2.5）を中心に研究報告がなされており、
これらの調査を行ってきた。しかしながら、
PM2.5 の化学成分に関する研究においても、
有害な影響が生じているのは、主として燃焼
由来の SOA であった。但し、SOA の長期曝露
による影響については、近年、虚血性心疾患
による死亡との有意な関係が報告されてお
り、生物起源（イソプレン、モノテルペン、
セスキテルペンおよびそれらのオリゴマー）
の SOA よりも人為起源（長鎖アルカン、キシ
レン、トルエン、ベンゼンおよびそれらのオ
リゴマー）の SOA の方がハザード比は高かっ
たと報告されている。SOA による心肺への影
響については、短期的な影響よりも、長期的
な影響のほうが懸念され、特に人為起源の
SOA に対してより強い懸念がある。人為起源
の SOA に関しては、さらに毒性に関する情報
がほとんどみあたらないことから、化学組成
の特定を行い、構造活性相関などの毒性予測
手法の活用を検討するなどによって、その有
害性を評価していく必要があると考えられ
る。 
(4)紫外線調査担当 
金沢工業大学キャンパスの建物を利用し
て、季節・時間帯・窓方位・ガラス種類（単
板、ペアガラス等）などをパラメータとする
Ｂ領域の紫外放射測定を晴天日を対象とし
て実施した。紫外放射は可視域と異なり散乱
成分が大きいと云う特徴を有していること
から、携帯型測定器を用いた室内測定では最
大値が得られる角度を探しながら時刻ごと
の測定値を記録した。その結果、東に窓を有
する室で単板ガラスの場合には、夏期の 10
時に 0.12W/㎡、冬期でも 11 時に 0.08 W/㎡
を超えるなどの屋内紫外放射環境に関する
調査結果が得られたものである。屋外の紫外
放射環境については、金沢工業大学で定点観
測を行っている通年データを解析した。 
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