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研究成果の概要（和文）：廃プラスチックマテリアルリサイクルにおける排出物質の大気中挙動を明らかにする
ため、プラスチック溶融時生成物への大気化学反応の影響を模擬実験により把握するとともに、フィールドにお
いて大気化学反応生成物の濃度変動を観測した。また、排出物質等の環境中化学物質曝露の健康影響を評価する
ために、QEESI問診票の基準値を日本の現状に即して設定し直した。さらに、排出物質の処理法として、促進酸
化法による気中揮発性有機化合物の除去可能性を実証した。

研究成果の概要（英文）：To clarify the atmospheric behavior of chemical compounds exhausted in 
material recycling of waste plastics, the effects of atmospheric chemical reactions on chemical 
compounds generated during plastic melting were investigated by simulation experiments, and the 
concentration change of an atmospheric chemical reaction product was observed in field surveys. In 
addition, to evaluate the health effects of exposure to environmental chemical compounds such as 
exhausted compounds, the standard values of the QEESI questionnaire were reset according to the 
current situation in Japan. Furthermore, we demonstrated the possibility of removing a volatile 
organic compound in air by the advanced oxidation process as a treatment method for exhausted 
chemical compounds.

研究分野： 環境医学

キーワード： 廃プラスチック　マテリアルリサイクル　VOC　オゾン　QEESI　ホルムアルデヒド　フォトフェントン
反応

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
廃プラスチックマテリアルリサイクルにおいて排出される化学物質の大気中挙動や処理法についての知見が集積
され、これらは、健康影響も考慮した廃プラスチックマテリアルリサイクル技術の確立に資すると考えられる。
また、本研究にて排出物質の環境、健康への影響を評価するために行われた一連の実験や調査の方法は、一定の
知見を得ることができたことから、その他の排出化学物質の大気中挙動把握や健康影響調査のための汎用的な手
法として期待できると考える。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 持続可能な社会のために資源のリサイクルは不可欠であり、リサイクル技術の開発・推進が
望まれる。一方、廃プラスチックマテリアルリサイクルにおいては、廃プラスチックの溶融工
程において多量の化学物質が発生する。これらがリサイクル施設から排出されると、直接的に、
あるいは、大気化学反応を経て有害物質となり、施設周辺で健康被害が問題となる可能性があ
る。したがって、廃プラスチックマテリアルリサイクル技術を適用するためには、環境への影
響調査と適切な対策が必要と考えられる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、実験およびフィールド調査により、プラスチック溶融工程における排出物質の
大気中挙動を把握し、排出物質の処理法を確立することを目的とした。具体的には、以下の 4
項目(1) プラスチック溶融時生成物と大気化学反応の影響の実験的把握、(2) フィールドにお
ける大気化学反応生成物の測定、(3) 環境中化学物質曝露の健康影響評価のための調査票のス
クリーニング基準値の設定、(4) 促進酸化法による気中揮発性有機化合物（VOC）除去可能性の
実証を行った。 
 
３．研究の方法 
(1) プラスチック溶融時生成物と大気化学反応の影響の実験的把握 
 プラスチック溶融時生成物と大気化学反応による変化を実験により検証した。大気化学反応
として光化学オキシダントとの反応を想定し、溶融時排ガスにオゾンを混合して生成物を測定
した。3 種類のプラスチック（低密度ポリエチレン（LDPE）、ポリプロピレン（PP）、ポリスチ
レン（PS））のペレットを使用した。まず、それぞれのペレット 0.02 g（1 粒）を管状炉により
清浄空気 1 L/min を流しながら 200℃または 250℃で溶融し、5 L/min の清浄空気で希釈したガ
ス中に含まれる生成物濃度を連続測定した。測定には、各種モニター（総揮発性有機化合物
（TVOC）、オゾン、PM2.5、ホルムアルデヒド用）を使用した。 
 次に、清浄空気 0.5 L/min を流しながら LDPE 0.10g（6粒）を 200℃で溶融し、20 L のチャ
ンバー内で 5 L/min の清浄空気またはオゾンガス（0.13ppm）と混合し、生成物濃度を連続測定
した。また、0.5 L/min の清浄空気を流しながら LDPE 0.05 g（3粒）を 200℃溶融後 10分間の
排ガスを 5 L サンプリングバッグに採取し、バッグ内オゾン濃度が 0.07ppm になるようにオゾ
ンガスを 10 ml 導入した。オゾンガスの導入の前後でホルムアルデヒド濃度を測定し、比較し
た。 
 
(2) フィールドにおける大気化学反応生成物の測定 
 揮発性有機化合物（VOC）と光化学オキシダント（主にオゾン）との反応で生成する可能性の
あるホルムアルデヒドに注目し、夏季（6月）および冬季（11～1月）にプラスチックマテリア
ルリサイクル施設付近（約 800 m）で大気中ホルムアルデヒド濃度を電気化学的燃料電池法の
連続測定器によりモニタリングした。また、常時監視測定局（一般局、モニタリング地点から
1.1 km）の同時期における光化学オキシダント、PM2.5、NMHC、NO2の濃度と日射量（一般局、モ
ニタリング地点から 8.8 km）を参照し、ホルムアルデヒド濃度と比較した。 
 
(3) 環境中化学物質曝露の健康影響評価のための調査票のスクリーニング基準値の設定 
 排ガス中の化学物質のような環境中に存在する化学物質曝露の健康影響を評価するために開
発された調査票が、Quick Environmental Exposure Sensitivity Inventory（QEESI）であり、
現在、数十か国で使用されている。北條らは、2003 年に日本の化学物質過敏症（Multiple 
Chemical Sensitivity: MCS）患者をスクリーニングするための基準値を設定した。しかし、近
年、日本人の急速なライフスタイルの変化に伴い、化学物質曝露状況も変化していると考えら
れる。そこで、MCS 患者群と対照群（一般人）それぞれについて、10 年前（1999 年-2003 年）
と現在（2012 年-2015 年）の QEESI の得点の変化を解析し、日本の現状に即した新たなスクリ
ーニング基準値を設定し直した。 
 
(4) 促進酸化法による気中 VOC 除去可能性の実証 
 促進酸化法として、フォトフェントン反応を選択した。フォトフェントン反応とは、鉄イオ
ンと過酸化水素を含む水溶液に紫外線を照射することで、OH ラジカルを連続的に生成する反応
である。空気中の VOC を水に吸収させ、生成した OHラジカルにより分解する VOC 除去技術とし
て期待されている。これまで、親水性物質のアセトアルデヒドだけでなく、疎水性物質のトル
エンについても気中からの除去が確認されている。本研究では、近年、室内汚染物質として注
目されている 2-エチル-1-ヘキサノール（2E1H）を対象とし、除去可能性を検証した。3つの 2 
mL バイアルに入れた 2E1H をガス洗浄瓶に設置し、インキュベーターで 35℃に維持し、超清浄
空気供給装置により作製した清浄空気を 1 L/min で流して 2E1H ガスを発生させた。2E1H ガス
濃度は、VOC モニターで測定して補正係数（1.9）を用いて算出したところ、3ppm（16 mg/m3）
であった。溶液は、過酸化水素水 30%と硫酸鉄(Ⅱ)七水和物を用いて過酸化水素濃度 670 mg/L、
Fe イオン濃度 20 mg/L とし、硫酸により pH 3 に調整した。作製した 2E1H ガスは反応容器（パ
イレックス製のガス洗浄瓶）に入れた溶液 100 mL に導入し、バブリングした。フォトフェント



ン反応を起こすため、反応容器に UVランプ（波長 352 nm）3本により紫外線を照射した。反応
容器の出口ガスのVOC濃度はVOC成分濃度モニターを用いて30分間隔で測定した。比較のため、
溶液の代わりに純水を用いて同様の実験を行った。2E1H のワンパスでの除去率は以下の式(1)
により求めた。 
 
除去率[%]=((Cin－Cout))／Cin×100  (1) 
 
ここで、Cinは 2E1H の導入ガス濃度[mg/m3]、Coutは出口ガス濃度[mg/m3]である。また、出口ガ
ス中の生成物はオゾンスクラバー入りのDNPHガラスチューブに0.5 L/minで 30分捕集し、HPLC
で分析した。 
 
４．研究成果 
(1) プラスチック溶融時生成物と大気化学反応の影響の実験的把握 
 LDPE は、200℃で溶融時、15 分経過後からホルムアルデヒド濃度が上昇し、その後、TVOC と
PM2.5濃度の急激な上昇が確認され、酸化分解が開始したことが示唆された。一方、PP と PS は、
200℃で溶融時 30 分経過後までは生成物濃度は上昇せず、溶融温度を 250℃に上昇させると、
生成物濃度の上昇が開始した。 
 LDPE 溶融時排ガスにオゾンガス（0.13ppm）を加えた場合は、オゾンが無い場合と比べて大
きな違いは確認されず、オゾンの無しの場合でも高濃度のホルムアルデヒド、PM2.5が検出され
た（図 1）。また、LDPE 溶融時排ガスを採取したサンプリングバッグ内のホルムアルデヒド濃度
は、オゾン導入前後で、0.04±0.01 mg/m3 から 0.05±0.01 mg/m3 となり、オゾン（0.07ppm）
によるホルムアルデヒドの生成が示唆されたが、測定器の分解能とばらつきを考慮すると、そ
の差はわずかであり、溶融時生成のホルムアルデヒドと比較しても小さいと考えられた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) フィールドにおける大気化学反応
生成物の測定 
 測定期間中の複数の日において、ホル
ムアルデヒド濃度は8～10時頃から上昇
し、午後にピークを迎え、深夜にかけて
減少した。この変動は、一般局の NMHC、
NO2 濃度とは異なる傾向で、日射量と光
化学オキシダント濃度と連動しており、
日射量と光化学オキシダント濃度上昇
の後、ホルムアルデヒド濃度が上昇して
いた（図 2）。既往の調査でも同様の傾向
を示している報告があり、光化学反応が
ホルムアルデヒドの生成に寄与してい
ることが示唆された。 
 
 
(3) 環境中化学物質曝露の健康影響評価のための調査票のスクリーニング基準値の設定 
 10 年前（1999 年-2003 年）と現在（2012 年-2015 年）の MCS 患者と一般人の QEESI 得点を比
較した結果、MCS 患者の化学物質等に対する不耐性や日常生活への障害の得点が 10 年前と比較
して有意に増加していた。一方、一般人では、化学物質等に対する不耐性や症状の得点は有意
に減少していたが、日常的な化学物質曝露の得点は有意に増加していた。これらの傾向に基づ

図 1 オゾンガスの有無による LDPE 溶融時排ガス中生成物の変化 
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図 2 大気中ホルムアルデヒド濃度の日内変化 
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き、MCS 患者のスクリーニングための新カットオフ値（化学物質不耐性得点≧30点、症状得点
≧13点、日常生活障害得点≧17点を全て満たす）を設定した。この新基準値によると、新調査
の一般人のなかで MCS の疑いが強い人は約 6%であった。新基準値を用いることで、日本の現状
に適した MCS 患者のスクリーニングが可能になると考えられる。この新基準値は排ガス中の化
学物質曝露の健康影響評価にも使用可能だと考える。 
 
(4) 促進酸化法による気中 VOC 除去可能性の実証 
 純水の場合、2E1H の除去率は徐々に減少し、1時間で 20%以下、2時間で除去率 0%となった。
一方、フォトフェントン反応を行った場合、除去率は 150 分以上 85%以上に維持され、3ppm の
2E1H が酸化分解されていることが示唆された。除去後の出口ガスにはアセトアルデヒドなど酸
化分解生成物が導入ガス濃度の 2%程度確認された。 
 
(5) まとめと今後の展望 
 本研究では、廃プラスチックマテリアルリサイクルの溶融時に排出される化学物質の大気中
挙動や処理法について、既存の知見に加え、以下のような新たな情報を得た。プラスチック溶
融時には、ホルムアルデヒドや PM2.5が生成することが示唆されたが、溶融時生成物とオゾンの
反応により生成するホルムアルデヒドは、溶融時に生成するホルムアルデヒドと比べて少ない
ことが示唆された。一方、フィールド調査では、光化学反応に伴うホルムアルデヒド濃度の上
昇が起きていることが示唆されたため、溶融時生成物とオゾンの生成条件、もしくは、原因と
なる VOC の発生源の更なる探索が必要と考えられた。なお、フィールド調査においては、環境
中化学物質濃度の測定と同時に健康影響評価を行うことが望ましいが、そのための調査票とし
ては、QEESI を用い、本研究で設定したスクリーニング用新基準値が利用できると考えられる。
排出物質の処理法としては、促進酸化法のフォトフェントン反応法について検討し、新たな物
質（2E1H）についての処理可能性が示された。今後は、酸化分解生成物の低減や実用化に向け
た課題の抽出と対策をする必要がある。 
 全体を通して、本研究で得られた知見は、健康影響も考慮した廃プラスチックマテリアルリ
サイクル技術の確立に資すると考えられる。また、本研究にて排出物質の環境、健康への影響
を評価するために行われた一連の実験・調査方法は、一定の知見を得ることができたことから、
その他の排出化学物質の大気中挙動把握や健康影響調査のための汎用的な手法として期待でき
ると考える。 
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