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要 旨

室内空気中の揮発性右機化合物 (VOC)濃 度 を回相抽出とGC/MSを 用いて測定 し,3種 類の酸化チ タン光触媒空気

清浄機による室内空気中 VOCの 除去 について検討 した。

新築住宅の密閉状態での VOc濃 度の経 日変動は, 6田 間で14.6%で あった。 トルエ ン,キ シレンお よび トリメチ

ルベ ンゼンについても同様な経 日変動が得られた。

T―VOCの 除去率は,酸 化チ タン光触媒空気清浄機の種類 ごとに異なっていた。室内総 VOC(T一 VOC)の 除去率は

密閉状態で86%か ら74%の 範囲であつた。 また,一 般家庭で用い られている防虫剤のパ ラジクロロベ ンゼ ン (DCB)

の除去を,プ レフィルターと光触媒 フイルターか らなる空気清浄機 (吸じ1速度 ;190～310m3/hr)で検討 した。 DCBは

41%除 去 されたが ,その除去率は トルエ ン,キ シレンよりも低かった。

酸化チ タンのコーテ イング方法やその畳,紫 外線強度,触 媒 と光 との接触面積,空 気吸引速度 を最適 に設計する等

の余地はあるが,酸 化チタン光触媒空気清浄機は室内の VOc濃 度 を低減化するのに有用であった。

吏に,分 解生成物による安全性 について,綱 胞毒性試験 を行い,装 置稼働時におけるネロ胞増殖阻害 を検討 した結果,

装置稼働時の細胞増殖率はブランク試料 と同 レベルであ り,酸 化チ タン光触媒反応による細胞毒性物質の生成は認め

られなかった。

Abstract

To obtain information on harmful volatile orBaniC COmpounds(VOC)in indOOr air of houses,their concentrations

、vere deterIIlincd by means of solid phasc cxtraction and GC/MS. The rcmoval ratc in indoor air were cxaHlined by

using three kinds of air cleancrs cquippcd、vith titanic oxide photocatalysts.

The daily variation ofアヽ0(】concentrations was 14,6ワうfor six days under a sealed condition in a nc、v house.Silnilar

variations(within 20%)wcrC ObScrvcd for tolucnc,xylcnc and trimcthylbcnzcnc.

Thc rcmoval cfficiency for tOtal VOC(Tふ VOC)in indOOr air under the scalcd condition was dcpendent on the typc

of air cleancrs, ranging from 36% to 74ワみ pcr day. In indoor air of an occupicd house, thc clilnination of p―
dichiorobcnzenc(DCB)‐an insecticide,was also cxamincd by using an air cleaner,which was fitted with a pre―flltcr

and a photocatalytic ilter,at a no、v ratc of 190--3101n3/hr. 正)CB、vas eliHlinatcd by 41%pcr day,but thc rcmoval

rate、vas io、ver than that of tolucne and xylcne.

The cytotoxity Of photo―decomposcd products collected fro■l the indoor air by solid phasc cxtraction 、vas also

cxaHlined→but thc ratc of cell gro、vth during thc air cleaner opcration、vas thc samc as that of blanks, and thcrcfore

no cytotoxic effect、vas found.

Key l庫ords:indoor air, volatile organic compound, p―dichiorobcnzcne, air cleancr, titanic oxidc photo―catalyst,

Cvtotoxlc test.
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1 1よじめに

空気は我々が生 きて行 くために欠かすことのできな

い もので,そ の空気 をクリーンに保つことは極めて大

切である。ライフスタイルが変化 したことから都会人

は,一 日のうち80%以 上を何等かの室内で過ごしてい

る。室内に l ppb以上の濃度を示 した化学物質は250

種以上検出
11されてお り,ホ ルムアルデヒ ドは外気

中よりも室内空気中でその濃度が高 く, シックハウス

病やアレルギー2)との関連から社会的問題 となって

いる。また,多 量の化学物質に暴露された経験のある

人が,そ の後,微 量であっても化学物質に暴露される

ことで発症する化学物質過敏症
t'は

,室 内空気中の

化学物質との関連について注目されている。現時点で

は,化 学物質過敏症と室内汚染化学物質との関連を定

量的に評価することは困難であるが,室 内空気環境中

の化学物質を可能な限 り低減化するための措置を講ず

ることは重要である。一義的には,可 能な限り,ホ ル

ムアルデヒドや トルエンなど優先取 り組み物質の放散

が少ない,あ るいは放散のない建材 ・施工材を選択す

ることが健康被害を低減 していく上で有効である。
一方,既 存住宅においては空気清浄機などの稼働に

より室内濃度を低減化することも大切であると考えら

れる。

現在,空 気清浄機による VOcの 除去性能について

チャンバー内や,実 際の室内環境中での報告がなされ

ているがその報告例
1「―はまだ少ない。居住環境中の

VOCは 連続的に放散 しているため,空 気清浄機によ

るVOCの 除去性能を評価するには実際の住宅での除

去効果を検討する必要がある。

最近,酸 化チタン光触媒が各方面から注目されてい

る。アセ トアルデヒドやメルカプタンなどの悪臭物質

は,各 種の基板上に酸化チタンの薄膜を付けると分解

することが報告
ぷ|されている。室内環境面には,光

触媒和紙
91や

空気清浄機などに応用 されている。 し

かし,実 際の住環境中での酸化チタン光触媒空気清浄

機によるVOC除 去効果についての報告はほとんど見

あたらない。ここでは,酸 化チタン光触媒を利用 した

空気清浄機の稼働による VOCの 除去効果を トルエン

やキシレンなどの芳香族炭化水素類を中心に検討 した。

また,室 内汚染物質である防虫剤のパラジクロロベン

ゼンの除去効果についても一般住宅で検討 した。更に,

酸化チタン光触媒により新たな毒性物質の生成も考え

られる。そこで,有 害化学物質により細胞増殖が抑

制
門|されることに着目し,空 気質を総合的に評価す
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るため細胞毒性試験を装置稼働時の空気について実施

し,若 干の知見が得られたので報告する。

2 実 験方法

2.1 試薬および捕集管

二硫化炭素 (作業環境測定用試薬,和 光純薬),標

準溶液は各1000ppmの二硫化炭素溶液 (関東化学)

を希釈 し,100ppmの 混合標準二硫化炭素溶液を調製

し た。 捕 集 管 は, s u P E L C O製 の O R B 0  9 1  T u b e ,

L a r g e ( 2 0 0 / 1 0 0 m g )を用いた。

2. 2  装 置

エアーポンプ :(株)ガ ステック社製, GSP 250FT

型,ガ スクロマ トグラフー質量分析装置 (GC/MS装

置):HP社 製,5890,

2.3 試料の採取法

測走に際 し,す べての窓および換気口を閉じ24時間

経過後に居間の中央部床上1.2mの 空気をエアーポン

プの流速を100m1/minに調製 しORB091L捕 集管に採

取 した。24時間経過後に入室することによリポンプを

停止 し,捕 集管を交換 したのち再び空気を捕集管に採

取する操作を繰 り返 した。なお,こ のとき室内の温度

と湿度をアスマン通風温湿度計で測定 した。

2.4 室 内 VOC除 去率の測定法

空気清浄機を居間の片隅に設置 し,「2.3試料の採

取法」に従い空気清浄機稼働前後の非稼働時における

室内濃度 (a)と 24時間毎 (一部の空気清浄機は72時

間毎)に 稼働時の室内濃度 (b)を 連続的に測定 した。

空気清浄機の稼働前の24時間測定値 (室内初期濃度)

と空気清浄機を連続稼働後に停止させ,そ の後の24時

間測定値 (室内後期濃度)と の平均値 (室内初期濃度

と後期濃度の平均値)を 空気清浄機非稼働時の室内濃

度とし, Vocの 除去率 (%)は ,[(a―b)×100]/a

により求めた。

2.5 測定用試料の調製

空気を捕集 したORB091Lチ ューブを直ちに持ち帰

り,捕 集剤 をバイアル瓶に移 し,二 硫化炭素溶液 3

mlを 加え, 2時 間放置する。次に,内 部標準溶液 と

して トルエンーds(100mg/L)溶 液を3 μl加えて測定

用試料とした。なお,直 ちに測定できないときは,ア



ンプル管に移 し封入 し-30℃ のフリーザーに保存 した。

26 分 析方法

測定用試料の l μlを GC/MS装 置 にスプリッ ト方

式で注入 し, 選択イオン検出法によりあらか じめ作成

した検 量 線 (200,500,2000,5000,8000ppb)から,

ピーク面積法により定量 した。 GC/MS装 置による定

量条件 を以下に示す。なお, Table lに示 した43物質

の合計濃度を T―VOC濃 度 とした。

GC/MS装 置による定量条件

カラム :DB-1(60m× 0.25mm, 月実厚 lμm),

キャリアーガス :ヘ リウムガス,流 速0。9m1/min.,

スプリット注入 (1:10)

注入口温度 :250℃

カラム温度 :40℃ (5 min,hold)→ (10℃/min)

→300℃ (3 min,hold)

選択イオン :Table lに 示す

2.7 培 養細胞毒性試験方泌

24穴マルチプ レー トに DME/F12+1%ITES+2%

FCS培 地 を用いて BALB/3T3A31-1-1細 胞 を 5× 101

個/mlに なるように播種する。 1日経過後に環境試料

入り培地と交換する。播種時から3日経過後にグルタ

ルアルデヒドを用いて固定 し,細 胞数をクリスタルバ

イオレット法により染色 して吸光度で測定する。試料

中の細胞増殖率は contrOlでの結果を100としてその

百分率で示す

2.8 培養細胞毒性試験用試料の採取法と調製方法

新築未入居集合住宅 (1999年10月竣工)に おける居

間の中央部で,空 気3000Lを毎分 lLの 速度でエムポ

アデイスクSDB―XD(47mlnl)に 採取 した。そのデイ

スクを二硫化炭素溶液10mlで 2回 それぞれ10分間湿

潤させた。次に,二 硫化炭素溶液にジメチルスルホキ

シド0.5mlを ,木カロしロータリーエバポレータで濃縮 し

二硫化炭素を除去 した。ここに得 られたジメチルスル

ホキシド溶液を細胞毒性試験用試料とした。

3 結 果及び考察

3.1 密閉時における室内濃度の経日変動

空気清浄機による VOC除 去効果を検討するのに先

立ち,室 内濃度の経 日変動を検討 した。

5階 建て全所帯数28の集合住宅における一戸 (2

DK)を ,密 閉状態 (出入 り回は全て閉じた状態)に

Table l.臣生ass numbcr

analysis
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of compounds uscd for quantitativc

し,居 間で経 目的に VOC濃 度を測定 (1999年1月 )

した。その結果をFig.1に示す。

T VOCの 平均濃度 とその変動 は 6582 μg/mlと

14.6%, ト ルエンは 1904 μg/mlと 18.1%, キ シレン

は 281 μg/mlと 17.3%,  卜 lブ メ tチルンペン ゼヽ ンは

228〃g/m」と16.9%であった。経 日変動は6日 間でと

もに20%以 下であることから,そ の変動は著 しくない

ものと判断された。

3.2 装置稼働によるVOCの 除去効果

任意の新築未入居集合住宅および築 3年以上の一戸

建て住居 に酸化チタン光触媒空気清浄機 を設置 し,

VOC Rctcntion timc rmin)NIonitor ion rrn/zぅ

Acctonc 7.116

dichloromcthanc 8,152

Methvicthvlkctonc 9.948

Ethvl acctatc 10,594

Hcxanc 10.653

chloroform 10。732

1,2‐Dichlorocthane 11.561

2,4‐Dimcthylpcntanc 11.556

1 1.1-trichlorocthane 11.785

Butanol 12.028

Bcnzene 12.254

Carbon tctrachloridc 12.412

1,2‐dichloropropane 13.062

trichlorocthvicnc 13.287

iso―octanc 13.321

HCDtanc 13.531

MIBK 14.132

toluene 15.152

Dibromochloromcthane 15.601 127

Butyl acetatc 15.940

Octane 16.082

tctrachlorocthylcnc 16.339

Ethyi benzene 17.433

m,p,Xylcnc 17.618

Stylcnc 18.022

o―Xylcnc 18.152

Nonanc 18.295

19.292

1.3.5‐Trimethvibenzene 19.671

1,2,4-Trimcthvibcnzcnc 20.211

Dccanc 20.254

14-Dichiorobenzenc 20.537

1,2,3-Trimcthylbcnzenc 20,736

Lirlloncnc 20,971

Nonanal 21.846

undecanc 22.024

1,2,4,5,Tctramctylbcnzcnc 22.466

Dccarlal 23.534

Dodccanc 23.654

Tridccanc 25.159

Tetradccanc 26.565

Pcntadccanc 27.882

Hcxadccanc 29.122
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Fig.1.  Daily variations of VO(〕 conccntrations in a roorl of a ncw housc.
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● :Rcmov】 rate(%), ① :COnccntradon(μ g/ml)

ハdr clcaner A、vas fittcd vヽith two typcs of filters at a floヽV ratc of 9()-31011131hr. The prc―filtcr

consisted of activated carbon and an clcctrification filtcr. The photo―catalytic filtcr、vas coated

、vith 4g titanic oxidc.A6-、vatt UV―lamp、vas uscd in this cleaner.
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「2.3試 料の採取法」の項に従い空気 を採取 し室内

VOCの 除去効果について検討 した。空気清浄機の設

定簡所は,現 場の都合により経日変動を測定 した場所

とはそれぞれ異なる住宅に設置 した。空気清浄機Aは

活性炭と帯電フイルターからなるプレフィルターと酸

化チタン4gを コーティングした光角虫媒フイルターか

らな り紫外線ランプは 6Wで 0.8～ 1.3n1/s(190～

31 0nl1/hr)で空気を吸入する装置。空気清浄機Bは 活

性炭18。2gと アナターゼ型酸化チタン45.6gを 用いた

366。6cn13のフイルターからな り紫外線 ランプは18W

で約1.Om/s(27.4m./hr)で 空気を吸入する装置。空

気清浄機Cは 活性炭800gと ゼオライ トに酸化チタン

約40gを 焼結 した3000gの 光触媒フイルターからなり

紫外線ランプは24Wで 5.On1/s(180m3/hr)で 空気を

吸入する試作装置である。

測定結果を Fig。2-Fig.5に 示す。 Fig。2は 高濃

度の VOCを 放散 している室内で空気清浄機Aを 稼働

(1999年 1月 に竣工 した全32戸の集合住宅で入居前の

一戸, 2 DKの 居間に設置 した。室温 811℃ :湿 度

:5062%, 1999,1.29～ 2,6)し たときの,「 ig.

3は 低濃度の室内で空気清浄機Aを 稼働 (1987年4月

に竣工 した全46戸の中古集合住宅の一戸, 3 LDKの

居 間に設置 した。室温1725℃ :湿 度 :67-71%,

1999,10。12～10。18)し たときの除去率を示 してある。

高濃度における空気清浄機稼働時の T―VOC除 去率は

最大74%で その後低 下 したが,低 濃度 にお ける

T―VOC除 去率は空気清浄機の稼働により上昇 し61%

の除去率を示 した。空気清浄機B(1987年 4月 に竣工

した全46戸の中古集合住宅の一戸, 3 LDKの 居間に

設置 した。室温19-24℃:湿度 :7075%,1999.6.7

～ 6.26)で は低濃度においても除去率は最大37%で ,

その後は低下 した (Fig.4)。空気清浄機C(1999年

8月 に竣工 した全25戸の集合住宅で入居前の一戸, 2

DKの 居間に設置 した。室温27-28℃ :湿度 :8291%,

199998,20～ 8.25)で は最大74%の T―VOC除 去率

が認められた (Fig,5)。 トルエン,キ シレン, トリ

メチルベンゼンについても,化 合物により若千の違い

はあるもののほとんど同様の結果を示 した。今回検討

した 3機 種の酸化チ タン光触媒空気清浄機 による

VOC除 去性能は空気清浄機 Cが 最 も優れてお り,つ

いで空気清浄機A,空 気清浄機Bの 順であった。

VOC濃 度の経 日変動は,経日変動の項で示 したよう

に20%以 下であり,測 定地点は異なるものの除去効果

に及ぼす放散の影響は少ないものと考えられる。酸化

2     3     4

0pcrating days

Xylcne

0 1 2 3 4 5

0pcrating days

Fig.3.  Efficicncy of air cleancr A for removal ofヽ/OC in

io、v collcentrations.

● !Removal ratc(%)‐

O i Conccntration(μ3/ml)

チタンによる光触媒効果が十分得られれば除去率は減

少 しない (Fig.5)こ とから,除 去率の低下は酸化チ

タンの効果が不十分であることや,活 性炭の吸着能が

不十分であるためにVOC除 去率が低下 したものと考

えられた。 Leeら Hlは
,市 販の空気清浄機 (空気吸

引速度は260m1/hrで,プ レフィルター,装 状のフイ

ルターと活1生炭フイルターの 3種 のフイルターとイオ

ン化装置を備えている)に よる VOCの 除去効果につ

いて,28.8m｀のオフイスにおける密閉状態で検討 し,

稼働時の T―VOC除 去率は15。1～25,5%で あると報告

しているが,酸 化チタン光触媒による空気清浄機での

最大除去率は74%で あった。酸化チタンのコーテイン

グ方法やその量,紫 外線強度,酸 化チタンと光との接

触面積,吸 引速度を最適に設計する余地はあるが,酸
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化チタン光触媒による空気清浄機は室内の VOC濃 度

を低減化するのに有用であると考えられた。

3.3 パ ラジクロ回ベンゼン (DCB)濃 度とその除去

効果

DCBは 家庭用の防虫剤や芳香剤に広 く用いられて

いる。厚生省は,長 期間の暴露によって起こる毒性を

指標 として, DCBの 室内濃度指針値 を240 μg/m3

(25℃で0.04ppm)に 設定 しただ|。
それ故,住 居内の

DCB濃 度を把握するとともに, DCBに よる室内濃度

を低減化することは重要である。 DCBを 使用 してい

る住居内の濃度を任意に測定 した結果を Fig.6に 示

す。 DCB濃 度は平均値が667 μg/m3(n=16)で 11～

6059 μg/m‖であ り,耐 容平均気中濃度を超えている

住宅が 6件 認められた。また, T―Voc濃 度に対する

DCB濃 度の割合は,10.6～ 83。4%で あった。

そこで,酸 化チタン光触媒空気清浄機による DCB

の除去効果について検討 した。空気清浄機 Cが 最 も

効率的に VOCを 除去できることを明らかにしたが,

本装置は開発段階であり稼働時の騒音問題など改良の

余地があり,住 まわれている住宅に使用するには難 し
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いことから, タンスに防虫剤を使用 している築 3年 以

上の一戸建て住宅の和室 (10畳)に 比較的効率のよい

空気清浄機Aを 設置 した。

測定期間中の室温は8,2～10,4℃,湿 度は42.3～

5 2 , 8 % ,  V O Cの 室 内 濃 度 は ,  T一 V o cが 1 8 4  μg / m‖ ,

トルエ ンが32.3μg/m3, キ シ レンが10。2/zg/ml,

DCBが 83.5μg/m‖であった。空気清浄機 Aに よる

DCBの 除去率をTable 2に示す。

DCBの 除去率は最大41%で ,そ の他の VOC除 去率,

トルエン最大73%,キ シレン最大85%に 比べて低い傾

向を示 した。除去効果が低いのは, DCBの 放散が他

の VOCよ りも大きいためと推察された。

3.4 細胞毒性試験

酸化チタン光触媒反応は,最 終的には有機物を二酸

化炭素と水に分解するが,反応の過程で毒性物質の生

成帽)も
考えられるので,空 気質の総合評価 も重要で

ある。そこで,新 築未入居集合住宅の一戸に酸化チタ

ン光触媒空気清浄機を設置 し稼働時の細胞毒性試験を

試みた。

その結果,装 置稼働時の細胞増殖率は97%で あった。
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Tabic 2.Rcmoval rate of p― dichiorobcnzcne(DCB)in ind00r air using titanic oxidc

photocatalyst air clcaner A

Roona condition Conc.(μ g/m3) Rerrloval r°/。

、vithout cleaner

atter operating cleaner

l day

2 days

3 days

4 days

5 days

83.5

58.8

49,0

66.0

75.7

75,7

0

29.6

41.3

21,0

9。3

9.3

The tcsting air cleancr、vas ntted with t、vo types of filters at a flow ratc of 90-310

m3/hr. Thc pre―fllter consisted of activated carbon and an electrication ttltcr. Thc

p h o t o c a t a l y s t  f l l t e r  w a s  c o a t c d  w i t h  4 g  t i t a n i c  o x i d e . A 6 - w a t t  U V―lamp  w a s  u s e d  i n

this clcaner.

酸化チタン光触媒反応による細胞毒性物質の生成は認

められず室内空気質への影響はないことが示唆された。

4 ま とめ

室内の VOC濃 度を調査 し,酸 化チタン光触媒を利

用 した空気清浄機の稼働によるVOC濃 度の除去効果

を検討 し次の結果を得た。

1)密 閉状態での経 日変動は T―VOc, ト ルエン,キ

シレン, トリメチルベンゼンともすべて20%以 下

であった。

2)酸 化チタン光触媒空気清浄機による VOC除 去率

は,機 種により異なるが試作品である空気清浄機

Cが 最 も良 く, T―VOCで 73.8%, ト ルエ ンで

71.1%,キ シレンで77.8%, ト リメチルベンゼン

で87.8%で あった。

3)市 販されている空気清浄機Aに よるDCBの 除去

率は41%で あった。 しかし,そ の除去率は トルエ

ンやキシレンよりも低かった。

4)空 気清浄機の稼働による細胞毒性物質の生成は認

められなかった。

以上の結果から,酸 化チタンのコーテイング方法や

その量,紫 外線強度,酸 化チタンと光との接触面積,

吸引速度を最適に設計する余地はあるが,酸 化チタン

光触媒空気清浄機は室内の VOC濃 度を低減化するの

に有用であると考えられた。今後は,装 置稼働時の騒

音の低減化,装 置の軽量化などが検討課題である。ま

20

た,室 内空気質の総合評価手法の一つとして細胞毒性

試験方法を確立することも重要であり,現 在検討中で

ある。

本研究は厚生省地域環境保健推進特別事業費で賄わ

れた。
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