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第1章 緒 論

大気汚染は、庄司（1966）が定義するように「人工的に大気中に導入された汚染物の量、濃度あるい

は持続時間が過剰で、ある地域の多数の人に不快感を与え、あるいは公衆衛生上、または人、動物、植

物の生命、財産に有害であり、あるいは国または一地域にわたって、生活teよび財産の正当な亨受が妨

げられる状態」といえる。このような大気汚染に関し、本研究は次のような動機と目的の下になされた

ものである。

　問題の所在

　大気汚染制御にあたって課題となる項目を、技術的・工学的なものに限って挙げれば次のとteりであ

る0

　　1）発生源における汚染物質排出量の低減。

　　2）発生源における汚染物質排出量と環境濃度との関連性の把握。

　　3）環境濃度と影響との関連性の把握。

　わが国の大気汚染制御の歴史をふり返れば、上記項目のうち1｝vaついては、燃料規制、防除装置の開

発、原料転換、立地規制などにより、恒久的かつ充分ではないにせよ、幾多の成果が蓄積されつつある

と評価できよう。2）の項目については、わが国の近年の大気汚染状況の推移が物語るように、1｝の項目

に関する進展の当然の結果として、大気環境の改善はなし得るものである。発生源と大気環境の汚染状

況との関連性は、依然として学問的にも検討課題として解明されねばならないが、基本的には何よりも

発生源規制という社会的経験の結果として把握されてしかるべきものである。

　3）の項目については未解明の部分が多い。大気汚染は一定の疾病や身体的障害を生ずるのみならず、

生活上の不便や精神的な不快、社会的財産、自然的資源に影響を与えるものであるが、特に影響を被る

対象が集団としての人の健康である場合、大気汚染と影響との関連性についての知見が少ないことは

WHO（1977）においても強調されているところである。

　このような関連性解明の困難さを更に述べれば、

　①　人体実験等によって大気汚染と健康影響を受ける人とをコントロールすることが、倫理的に忌避

　　　されていること、

　②　微量・長期かつ複合的な大気汚染によって生ずる影響は非特異的影響であり、これらを検出する

　　　ことが困難であること、

　③人口集団もしくは個人に対する大気汚染ばく露条件の定量的表現手法が充分には整備されていな

　　　いこと、

等が挙げられよう。

　大気汚染制御という社会的行動をおこす際、主要な検討課題の1つとして、大気環境状態のあるべき

目標を定めることが挙げられる。行動の目的が人の健康を保護することにあるならば、そのような

目標は、大気汚染を説明変数とし健康影響を目的関数とする定量的な関数関係の知見をもとにして定め

られるべきである。冒頭に定義された大気汚染の現象発生の機序は1）－2ト3）の順で説明されるが、人

間の社会行動の全面停止を意図するものでない限り、制御行動の動機は逆に3）一一2）－1）の順で吟味し、
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合理的かつ正当な発生源規制を企図するためのものでなければならない。

　本研究の目的と範囲

　さらに続いて前記③の内容を敷術すれば、大気汚染ばく露条件の整理とは、大気中における種々の汚

染物質の物理的・化学的挙動を時間の経過とともに把握し、かつ汚染大気にばく露される人間の状態を

個人もしくは集団を単位として把握し、これらを影響との関連性解明の意図に整合する形式で定量化す

ることであるといえる。

　かくて本研究は、環境大気中における大気汚染濃度の挙動を統計的手法によって把握し、もって大気

汚染制御の指針提示の手法および大気汚染影響解明の指標提示の手法を開発すること、を目的とする。

　ここで扱われる大気汚染濃度は、地表面付近に固定された特定点における特定物質に係るものであり、

その理論的取扱いの煩雑さを避けるために時間的な定常性を前提としている。

本論文の構成

　本論文は、緒論と結論を別として6つの章から構成されている。第2章、第3章、第4章は、ランダ

ムに変動する大気汚染濃度の挙動について統計的情報を得るためのデータ解析の章である。統計的な情

報は、確率密度関数およびパワースペクトルによって得られる。初めの2つの章は確率密度関数の近似

式を得るための解析、後の章はスペクトル解析をその内容とする。

　第5章は、第4章までに得られた結果をもとにして、ばく露時間の効果、濃度が一定値を越える回数

と頻度などに関する理論展開の章である。

　第6章は、それまでに得られた結果の応用の章である。影響に寄与する大気汚染ばく露の定式化を行

い、その適用の可能性を吟味する。

　第7章は、わが国の二酸化窒素に係る環境基準に関して検討した章である。大気汚染の人体影響に関

する従来の知見を、量・反応関係の視点から検討する。

　以上が本論文の構成である。

　各章の冒頭では各節毎の内容の簡単な紹介を行い、終節では、当該章で得られた結論を要約して述べ

るo

　また、議論の展開のため、必要に応じて各種の数式が使用されている。これらは、本文中の他の個所

で引用されるものに限って番号がつけられている。
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第2章　大気汚染濃度の確率分布理論

　本章k・よび次章においては、本研究が対象とする大気汚染濃度の統計的性質のうち、最も基本的なも

のである分布形について述べる。特に本章では、大気汚染濃度の分布形をよく近似する代表的なモデル

の数学的性質について考察することを目的とする。分布形に関する情報を得ることは、推定や検定とい

う統計操作を行うために必要であるのみならず、前章において述べた本研究の目的遂行のための理論的

基盤をつくるうえでも必要なことである。

　まず第1節においては、第2節以降に考察するいくつかの分布形モデルの特質を概説し、その採用の

理由を述べる。第2節tsよび第3節においては、分布形発生の理論的根拠が確立されており、かつ大気

汚染濃度の頻度分布をよく近似すると考えられる対数正規分布fO一よびワイブル分布の数学的性質につい

て述べる。

　次いで第4節において、各種の分布形モデルを近似的あるいは1対1に対応させながら包含するもの

として、ピアソン系分布を採用し、分布型の判定方法として3次までのモーメントによる新しい簡便法

を提示する。

　第5節では、大気汚染の”現象解明派”の立場から、大気汚染濃度の頻度分布形が非対象になること

の物理的理由について、従来の大気拡散理論を発展させながらいくつかの可能性を追求する。

　第6節は以上の要約である。

第1節　概 説

　本章は、大気汚染濃度の分布形をよく近似する数学的モデルのうち、代表的なものの性質を提示する

ことを目的としている。特に本節は、第5章以降の展開の主要なモデルとなる対数正規分布の、確率分

布理論全体に占める位置について概説する。

　まず最初に、大気汚染濃度の定義について考察すれば次のとte　bである。すなわちここでいう「大気

汚染濃度」とは、特に人間の社会的諸活動を行うにあたb支障となるような特定物質の環境大気中va　k一

ける体積比もしくは重量比などを指すものである。これらの大気汚染濃度は、通常、地表面から数10

m以下にk・いて固定して設置された濃度測定機によって、時間別に測定される。

　大気汚染濃度の測定は、JIS（日本工業規格）あるいは米国のCFR（Code　of　Federal

Regulations，40CFR　Parts　50，51　and　53）に典型的に示されるように、一定量の大気を測定

機内に吸引し、直接もしくは間接的に特定物質の存在比を求めることによって行われる。

　したがって大気汚染濃度は、環境大気中の特定物質の組成を、固定測定点において一定の時間＄・よび

空間によって平均化したものであり、時刻と位置teよび平均化時間もしくは平均化空間の関数として表

現される。

　本論文全体において使われているCt大気汚染濃度の分布（形）”とは、有限な期間における大気汚染

濃度xを確率変数とみたときの、zの確率分布を意味するものである。

　以上のような測定によって得られた大気汚染濃度の頻度分布を、それに適した確率分布モデルによっ

て近似する方法は、KENDALL　and　STuART（1969）がその著書Advanced　Theory　of　Statistics，
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Vol．1“Distribution　Theory”において大別した

ように、次の3つの系統がある。すなわち、1．ピアソン系

分布、2．シャリエ系分布、および3．基本分布形（正規分布

およびそれから導かれる複合分布）への変数変換、がそれ

である。以下にそれぞれを概説する。

　ピアソン系分布についてはELDERTON（1927）がその著

書tt　Frequen　y　Curves　and　Correlation”に詳述

している。この分布はTable　2－1に示すような12個の

型に分けられる。この中には正規分布、ガンマ分布、べ一

タ分布、z2分布、　t分布、指数分布などの基本分布が含

まれているo

　分布に4次までのモーメントが存在するならば、歪度

（skewness）β1や尖度（kurtosis）β2が求められる。

ピアソン系分布の特色は、これらの無次元統計量の組み合

せによって分布形モデルが得られる点にある。

　本章第4節において述べられるピアソン系分布は、

上に述べたように重要な基本分布を含むものの、分布

Table　2－l　Pearson　distributions

y－Ye（1＋・レa1）m1（1一碑，声・・μ㍉エ∧

y・y。（1＿x『ンa2）m

y－y。（E・9・aS。・p（－P・／・）

y－y。（1＋・％2）¶・xp（一・tan－1）c・t・）

y＝＝y。ガP・・p（Pt）

y－・Y。xSI（・一・）Ci2，ql＞q，－1

y＝y。（1＋f／a2）¶

y・・y。（t＋pa戸

y－y。e・p（→pm）・a＞0・0≦x≦°°

　　　－my　＝yo　x　・m＞1

y－y。（H・・ALI）m（1一椀，）¶・1・1く1

y－y。exp｛一（・－a）2／2ノ｝

Tab｜e　2－2　Gram＿Charlier　distributions

形発生の理論的根拠には言及しないという立場で導入

されたものである。このような経緯、およびTable

2－1に明らかなように分布形が統一された一っの式

形ではないために、ピアソン系分布は一時あまり使わ

れなくなった。

　シャリエ系分布は、Table2－2に示すようなA，

B，Cの3っの型に分けられるが、　A型以外はあまb使

われない。A型分布は、グラム・シャリエA型（Gram

－Charlier　series　of　Type　A）とよばれ、エ

ルミート（Hermite）多項式の展開によるものであ

る。多項式の係数はモーメントから簡単に求めること

恥f偉ｲ燃竃巖㌢→
　　　　　　　　HiOζ）is　Herπ屹P（栖）m坦

IYpe　B　fPt＞－b。齢b、佛廿b，ふ片…

　　　　…re　e（・－S・・p・一・・

　　　　　　　　∠ψ偉）＝ψ㈹一ψ（x－1）

　　　　　　　　∠㍉（x）＝riψo【）一∠ψ（x－1），…

Type　C　fPt）一・・p｛γ。Hぷ｝＋γ、H，Pt）＋r，Hl・）＋…｝

　　　　where　　Hib【）is　Hlermite　pOlyno［nial

f（x）is　all　in　sta肛1aπ1　measu爬With　2elo　mean

and　unit　varia罰ce，

ができ、正規分布の数表があればその分布が計算できる。またピアソン系分布に比べて、分布関数の定

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’式化が簡単であるとし（った特色がある。しかしながらCRAMER（1946）が指摘するごとく、無限級数で

あるA型が収束するか発散するかは数学的には重要であっても、実用上の問題としては、現実の頻度分

布を近似するのに級数の第何項までを取ればよいかがより重要である。この点に関してA型分布には、

　　1．有限の項数を採用すれば、場合によっては特に変数域の両端において確率密度が負になる、

　　2．項数を多くとれば、場合によっては少ない場合より近似度が悪くなる、

といった欠点がある。もし観測によって得られた現実の頻度分布を、確率分布モデルによって近似する

場合、変数域の両端に焦点があてられ、特に高濃度大気汚染の制御が現実的な課題であるkらば、この

分布型は致命的な欠陥をもつといえる。

　基本分布形への変数変換による確率分布モデルには、ピアソン系分布がもつ以上の豊富さがあること
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は明らかである。一般にジョンソン系（Johnson　family）

とよばれている分布は、基本分布を正規分布にとり、変数を

Table　2－3に示す4個の式によって変換するものである。

これらの4つの型のβ1，β2の値への対応の良さはピアソン

系に比肩しうるものである。

　基本分布を正規分布にとり、変数変換を対数関数によって

行えぱ対数正規分布が得られる。対数正規分布には、　岩井

（1947，194＆1949a，1949b，1953）による一連の研究によっ

て明らかにされたように、Fig．2－1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　yに示す4個のいわゆるSlade型分布が

ある。このうちでもモーメントや数学的

性質が簡潔でかつ実用的価値が高いもの　　　　v°

は、岩井・石黒（1970）がその著書“応

用水文統計学”において述べるごとく、
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　b
I型k一よびG型である。1型は2バラメ

Table　2－3　　Johnson　distributions

　　百
where y＝x，（normal）

y＝ln　x（1（ぜ一norrnal）

y　一　tanh’i（2x－1）（t平●

y－・in　h”x（ty㏄㍉）

一タの対数正規分布、li型は3パラメー

タの対数正規分布とよばれ、AITCHISON

and　BRowN（1963）がこれらの数学的

性質と実際の応用面について詳述してい

る。ピアソン系分布との比較をすれば、

2パラメータ対数正規分布は第2べ一タ

分布（ピアソン系vr型）に属し、3パラメ

メータ対数正規分布は第2ペータ分布お

よび下限値が大きくなるにつれてベータ

分布（ピアソン系1型）になる。

f（y）is　in　standard　measure

y

O

y

3

b

F（x）＝

　　ξ＝α109
　　　　　　　　XO

　　　　　　　　x＿b
　　ξ＝a　log
　　　　　　　　XO　・－6

　　ξ＝α109一二9－XO
　　　　　　　　　8－x　　　　　　　　XO

　　　　　　　　x－b　8－XO
　　ξ＝α109
　　　　　　　　XO－b　9－x

夕

（0〈x＜。。）　1

（b＜x＜9） il

（0〈x〈9）　1

（b〈x＜9）　IV

Fig．2－l　Slade　distributions

　対数正規分布は、岩井らによる水文学分野における先駆的応用に止まらず、かってV．T．　CHow（1955）

が数十の文献を挙げてreviewしたごとく化学工学における粒度分布、経済学における個人所得などの

分布、医学・生物学における組成分布などに応用されている。

　対数正規分布は、ピアソン系分布における理論的発生根拠の不明確さとは対照的に、第2節に述べる

ような比例効果則にその発生根拠をみることができる。このような理論的背景と数学的簡潔さ、teよび

応用分野の広さがAitchison　and　Brownをして「人間が加法より、乗法の計算に功みであったなら

ば、はじめに対数正規分布があり、次いで正規分布がその変形として生まれたであろう」と言わしめて

いるのであるo

　以上がKendalland　Stuartによって大別された3つの手法である。これらの他に、近年の計算

機によるシミュレーション手法の発展とともに開発された新らしい分布形理論がある。最後にこのこと

にっいて略述する。

　ピアソン系分布もしくはジョンソン系分布、スレード型分布は、何れもその関数形が型（Type）によ

って異なり、かつ確率分布関数を積分して求めなければならないため、時として実用的でない場合があ
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る。このような難点をもたず、しかもピアソン系に匹敵する広い範囲の分布を近似できるものとして、

Bur　r分布およびTukeyのlambda分布がある。

　Burr分布は、

　　　　　　dF＝F（1－F）g（X）dX，

　　　　　　ここで　F：分布関数、

を解いて得らえるもので、次のような汎用式がある。

　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　F（X）＝卜（1＋X・）・・X≧°・α・β〉°

　　　　　　　　＝0　　　　　　　　，　X〈0

しかしながら、Burr分布はJ型teよびU型のべ一タ分布に対応しない欠点がある。

　Tukeyの1ambda分布は、パーセンタイル関数をRとして、

　　　　　　R（P）一｛PL（1－P）λ｝／λ，0≦P≦1，λ≠0，

なる基本形で示される分布である。RAMBERG（1975）は上式を更に一般化して次式を与えている。

　　　　　　R（P）・．　A1＋｛・Pλ8－（1－P）A2｝／λ，

変数の変域はλ2，λ3の付号によって次のように定まる。

　　　　　　　　　1　　　　　　　　　a
　　　　　　λr万≦X≦λ1＋兀一・λ・・λ・〉°

　　　　　　　　－oo　≦X≦oo　　　　　　，　　λ2，λ3＜O

Rambergによるlambda分布とピアソン系分布とを比較すれば、1ambda分布はべー一．タ分布（ピァ

ソン系1型）に対応しない欠点がある。

第2節対数正規分布

　X＝lnX（0〈X＜。。）が平均μ、分散σ～の正規分布　N（μ，σ～）であるときXは対数正規分

布をなし、このときの対数正規分布をA（μ，σ『）と略記する。　A（μ，魔）の確率密度関数

（probability　density　function）は次式で表わされる。

　　　　　　・（・）一誌、否Ψ｛一（1環芦｝　　（2－1）

ここで、μ＝E［X］であり　exp（μ）はA（μ，σ：）の幾何平均Xgである。またσ『＝E［（X一μ）2］

であり、agはA（μ，σ：）の対数標準偏差（10garithmic　S．D．）である。

　f（X）はXが0および。。においてX軸に高次接触をおこなう。すなわち正の実数kに対して次の式

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一　6　一



が成立する。

　　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　μ・　X・－1＋・／・r
　　　　　　摺Xk　f（X）＝1im砺、，　exp（－2、…）、1・・／・ピ＝°

　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　μ2　　X・－1・μ／¢

　　　　　　ぽf（X）＝1im輌自ゆ（一扉）exp｛：（1≒・ア｝＝°

対数正規分布は単一モードの分布である。すなわち、

　　　　　　∂∂、・（・）一・（・）（÷÷1n、i一μ）・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9

であるから、0〈x＜ooでは　Xニexp（μ一ag2）にお・いてのみ∂f／∂x＝0となる。

　A（　　　　2μ，a　　　9）にはすべての次数のモーメントが存在する。原点まわりのk次モーメント夙は次のとk・

りである。

　　　　　　・輌↓°°xk　f（x）・x

　　　　　　　－・xp（・μ＋！；2L・：）　　　　　（・一・）

上式から平均値x，分散σ2は次のようになる。

　　　　　　　・－i、exp（σ《丁）　　　　　（・一・）

　　　　　　　a2一三92｛・xp（2・『）－e・p（・～）｝　　　　　（2－4）

　　　　　　　　一　12｛・xp（・：）－1｝　　　　　　　（卜5）

い・・一・xp（争・表わす・・平均1直・わ・の・艇び・次E－…は次の・・になる・・

こで　ω＞1．

　　　　　　・、一るω3（ω2－1）2（ω2＋2）

　　　　　　。、一君・4（・2－1）2（の8＋2・6＋3・4－3）

変動係数（coefficient　of　variation）をCvとすると（2－5）により

　　　　　　C3＝の2－1，

であるから、μ3，μ4は次のようにも表わされる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－　7　一



　　　　　　μ、＝＝　73Cチ（q2＋3）

　　　　　　μ、一　14C：（C3＋6Cξ＋15C’＋16C3＋3）

歪度係数（coefficient　of　skewness）γ1　isよび尖度係数（coefficient　of　kurtosis）

γ2は次のようになるo

γ1一|一（ω2＋・）工丁

＝（N3＋3Cv

・・一
|一・一（ω2－1）（・6＋・ω4＋・ω2＋・）

一（零＋6C：＋15C：＋16Cξ

　A（μ，ag2）の最頻値（mode）Xm・de　・

のようであるo

x。。d。一 ﾎ／・2

XmeIlian＝Xg

x＝Xgω

ω＞1だから最頻値、中央値、平均

値の間の大小関係は、

　　　　㌔。de＜Xg〈z・

となるoFig．2－2，　Table2－4

に種々のOgに対する変動係数、　歪

度係数、尖度係数、平均値、最頻値

を示してある。

　正規分布は、1次結合の再生性

（reproductive　properties）

をもっ。これに対応して対数正規分

布には次のような再生性の定理が成

立する。

　　Xjが互いに独立で、その分布

　　は対数正規分布　A（λ」　，　・g2j）

　　であるとする。bj，c（但し

　　cニexp（a）＞0）がそれぞれ

｝（・－7）

｝（2－・）

中央値（med　i　an）X・median，平均値（mean）Zは次

δ2

LO

05

0冨0！冗 05 O 05 碗
1◆

05

尽

o
ド

1．O

Fig．2－2
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Relation　of　iog－normal　distribution

between　λ1，　X．　σg　and　δ2



定数でかつΣbjλj　k”よぴ

．S　bj20giが収束するとき、

変数のべキ乗積である変量

Cll　Xjbjは

Table　2－4　Characteristics　of　log　normal　distribution

a　　Tt／可　　rrTDde／㌔ V
C γ r2

幾何平均：

　　μ。一・＋2r　bjλj，

29

σb＝

散分数対
20　9

σ

　　の対数正規分布A（μ。，a，9）

　　にしたがう。但しa＝lnC．

この定理からは次のような性質

が導かれるo

　L　 Xj（j＝1，2㌧・，n）フが

　　　互い融立でA（λ，σわ

　　　にしたがうとき、その幾

　　　何平均値はA（λ，魔／n）

　　　にしたがうとき0

　2　Xlとx2が独立でそれぞ

　　　れA（λ1・・，i）・A（λ・・

　　　嬬）にしたがうとき、

　　　X1・X2はA（λ1十λ2，

　　　・、1＋尼）vaしたがう・

3．x劔（λ，　a、2）にした

　　　がい、b，c（但し、
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　　　c＝exp（a）＞0）が定数であるとき、　cXbはA（a＋bλ，b2㌶）の分布にしたがう。

4－M（λ，　・g2）の分布であるとき、1／XはA（一λ，a、2）の分布にしたがう・

　対数正規分布の統計学的な発生根拠は中心極限定理によって説明される。ここでは生体組織数に関す

るCram6rによる説明と粉砕粒子の粒径に関するKolmogoloffの説明にっいて述べる。なk・大気汚染

濃度についての応用は第5節において述べる。

　　　　t　CRAMER（1946）は生体組織に対し時系列的に作用するn個の刺激量　ξ1，ξ2，…，ξ．を考えた。こ

れらは互いに独立な不規則変動とみなすことができる。ξ，，ξ2，…，ξ、によって生成された生体組織の

数をxvで表わす。このとき新たな刺激ξ．、1による組織数の増加分は、ξv＋1および現在の組織数の関数

g（Xp）に比例すると仮定する。すなわち、

X〃＋1＝Xv＋ξv＋l　g（Xv）， （2－9）

であるから、

一　9



　　　　　　　　　　　　　　　　n－l　Xv＋1－Xv
　　　　　　ξ1＋ξ2＋…＋ξn＝
　　　　　　　　　　　　　　　　v＝0　 9（Xv）　 ・

各々の刺激自体は生体の成長に対し微量の影響しか与えないとすると、上式の右辺は次のように近似で

きる。

ξ，＋ξ・＋…＋9・一 ｮ，ii） （2－10）

ここで、X・・Xnは最終段階の組織数である。ξ。が独立変数であbnが大であれば、中心極限定理に

よって上式は漸近的に正規分布をすることが導かれる。次に刺激による組織数の増加が組織数に直接比

例するときは　9（t）＝tでありlnXは正規分布、すなわちXは対数正規分布をすることが示される。

　g（t）＝tの場合の（2－9）によって表わされる関係を比例効果則（law　of　proportionate

effect）といい、　AITcHlsoN　and　BRowN（1963）によれば1930年ilc　R．　Gibratが提唱したもの

である。比例効果則の適用限界についてはAITcHIsoN　and　BRowN（1963）が詳述している。

　KoLMoGoRoFF（1941）は鉱石中の特定成分が人為的もしくは自然的作用によって破壊分裂し成分の

大きさXが分布をなす場合について、次のような理論を展開した。

　いまN（r，t）を時刻tにおいて大きさρがρ≦rなる部分の数量とし、またQ（k）を時刻tに大

きさrの成分がt～t＋1の間に破壊分裂して大きさがρ≦krとなるものの期待値とする。破壊分裂が

rとρの比、すなわちkのみの関数であるとすると、時刻t＋1における全体の数量の分布N（r，t＋1）

は次のようになる。

　　　　　　N（…＋1）－f。i貢（i・t）・Q（・）　　　　（・一・11）

　N（r，t）が時刻t＝0において任意の分布をもつならば、時刻tにおける部分総和N（t）の期待値

は、

　　　　　　N（t）＝N（0）Qt（1），

となる。ここで次のような関数T（x，t）とS（x）を導入する。

　　　　　　T（…）－N（署（lilS－Et）一慧。葦1害　　　（・－12）

　　　　　　Q（k）＝Q（1）S（lnk）　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2－13）

よって（2－11），（2－12），（2－13）から次式が成立する。

　　　　　　・（x・・t＋1）－N（。）：．1（1），！”i　N（≒x・・＋1）・Q（・）

　　　　　　　　　　　　一∫°T（。．ξ，、）dS、（8）

　　　　　　　　　　　　　　＿oo

一10一



　T（x，0）は定義によって分布関数であり、S（x）も分布関数とみなすことができる。　よって中心極

限定理よりt－。。のときT（x，t）は正規分布をなし、したがってxは対数正規分布となる。　以上が

Kolmogoroffが導いた結論である。

　このようなKolInogoroff流の数学的取扱いは、その後FILIPPov（1961），、LAMPERTI　and　NEY

（1968），FELLoR（1971）らによって受けつがれている。

第3節　ワイブル分布およびそのパーセント点

　ワイブル分布は機器やシステムの寿命分布を近似する有効な関数として近年注目をあつめてk・り、そ

の確率密度関数は次式によって表わされる。

　　　　　　・（X）一ユビlexp（．xm），。，m＞。　　　　（2．14）
　　　　　　　　　　　α　　　　　　　　　　　　　　α

上式を変形すると、

　　　　　　・（X）・X－・XP←xm）・（xm），・－X⊥〉・，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　αm

　　　　　　　　　　⊥
となりXはXの値をαmを単位尺度としたものである。よってαは尺度の母数（scale　parameter）

と呼ばれる。また、

　　　　　　÷・（・）一・（・）（1fL’　－e…一’），

であり　m≦1のとき分布には最頻値（mode）が存在せず単調減少をつづける。　m＞1であれば最頻

値が存在する。また後述のように、変動係数や歪度、尖度などはmのみの関数になる。よってmは形の

母数（shape　parameter）という。

　m＝1のとき、ワイブル分布は指数分布（exponential　distribution）に一致し、　m＝2のと

きはレーレー分布（Rayleigh　distribution）に一致する。

　　　　　　　　　　　　　　　t　原点まわりのk次モーメントμkは次のとk・りである。

　　　　　　　　　　oo　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　m
　　　　　　・（一｛÷　・m’1　・xp（÷）・k　d・

　　　　　　　　一・㍉゜°・㌔（一・）・・　（・÷

　　　　　　　一・za　r（÷＋1）

ここで、「（X）は次式で定義されるガンマ関数である。

11



　　　　　　　　　　oo　　　　　r（x）－f　t「’1exp（－t）dt

　　　　　　　　　O

ワイブル分布の平均値xと分散02は次のようになる。

　　　　　7＝α吉1・（⊥＋1）

　　　　　　　　　　　　m

　　　　　・・一・k｛　旦＋lr（　m）－r・（三＋1）｝

平均値まわりの3次k・よび4次モーメントは次のようになる。

　　　　　・，一・撒ロ：＋1）－3P（2－十lm）P（±＋1）＋・r・（ili＋1）｝

　　　　　・、一・A｛r（：＋1）－4r（：＋1）T（k＋1）＋・r（k＋1）

　　　　　　　　　　　F2（1－十1m）－3・r4（，1，＋1）｝

変動係数Cvは形の母数mのみによって表わされる。

　　　　　　　　　r（詰＋1）一・r2（十＋1）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2－15）　　　　　c3＝
　　　　　　　　　　　　r2（！＋1m）

歪度（skewness）βiおよび歪度係数γ1，尖度（kurtosis）β2および尖度係数γ2もteなじくm

のみによって表わされる。分布の特性値bよびそれらの間の大小関係は次のとおりである。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　X，nedianニαm（1・2）m

　　　　　　　　　　1　　　　　　　　1
　　　　　X。。de－・m（1一三戸，　m≧1

　　　　　i　≦　　Xmedian〈Xmode　，　m≧3．401

　　　　　　　　　　　　　　＿　　　　　　　　　　　　1
　　　　　x賊・・an≦x・・de＜x・3・4°1＞m≧仁1。2＝　3・　259

　　　　　Xmode〈Xmedian〈X，　3．259＞m≧1

　　　　　Xmedian〈X　　　　　　1＞m＞O

　Table　2－5にm＝0．7（O．　01）4に対応する変動係数Cv，歪度係数γ1，尖度係数γ2，

パ！），パ1柏）の値を示してある。
　　m　　　　　　　　m

　　　　　　　　　　　　　　　　　　－12一



Table　2－5　Characteristics　of　Weibull　distribution

m Xmed／X　　ZIT）Odfyr C
V 1

γ
2
γ 「（m＋1）

　　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@　

@認

鋤
認瓢留踊 0．3498E・－01　　0．2054　E←02　　0．1266　E」01

0．3121E←01　　　0．1599　Eト02　　0、1191　Eト01

0．2815Eト01　　0．　IM4　E－（r2　0．1133E－01

0．2560E－01　0パ035E－020」088E－Ol
O．2345E－01　　0．8530E子01　0．1052Eト《）1

0．21　60　ErO1　　0．7119E－01　0．1023ELO1

0．2000E－01　　0．6000Eト01　0．1000Eト01

0．1859E」01　　0．5098　Eト01　0．9808

0．1734品D1　　0．4360聞1　0．9649
0．1622E－01　　　0．3748　E－01　　0．9517

0．1521Eト01　　0．3236　E」01　0．9407

0．1430E←Ol　　O．2302E－01　0．9314
0．1346E－01　　0．2432　E二｛〕1　0，9236

0、1269E」Ol　　O．2114E⇒01　0、9170
0．1198EKO1　　0．1339　E－｛】1　0．9114

0．1133Eト01　　0．1600E－｛）1　0．9067

0．1072　ErO1　　0，1390　EL｛｝1　0，9027

0．1015EK）1　　0」206　E－｛｝1　0．8994

0．9620　　0」044Eト010．8966
0．9120　　　　　　0．9001　　　　　0．8942

0．8650　　　0．7724　　0．8922
0．8207　　　0．6585　　0．8906
0．7787　　　　　　0．5569　　　　　0．8893

0．7390　　　　　　0．4659　　　　　　0．8882

0．7012　　　　　0．3843　　　　　0．8874

0．6653　　　　　　0．3110　　　　　0．8867

0．6311　　　　　　　0．2451　　　　　　0．8862

0．5984　　　0．1858　　0．8859
0．5672　　　0」323　　0．8857
0．5373　　　　　　0．3412Eト01　0．8856

0．5087　　　　　　　0．4067EトOI　　O．8856

0．4812　　　　　　0．1488E－02　0．8857

0．4548　　－0．3333　E－010．8859
0．4294　　　　　－0．6566E－Ol　O．8862

0．4049　　－0．9431Eつ10．8865
0．3814　　　　　－0．1201　　　　0．8868

0．3586　　　　　－0．1432　　　　　0．8873

0．3367　　－0」639　　α8877
0．3155　　　　　－0．1825　　　　　0．8882

0．2950　　－0」990　　0．8887
0．2751　　　　　　－0．2137　　　　　　0．8893

0．2559　　－0．2267　　0．8899
0．2373　　－0．2381　　0．8905
0．2192　　　　　－0．2481　　　　　0．8911

0．2017　　－0．2568　　0．8917
0．1846　　　　　　－0．2642　　　　　　0．8923

0．1681　　－0．2705　　0．8930
0．1520　　－0．2758　　0．8936
0．1364　　－0．2801　　0．8943
0．1212　　　　　－0．2835　　　　　0．8950

0．1064　　　　　　－0．2861　　　　　　0．8957

0．9196E－01　－0，2879　　　　　0．8963
0．M91　E－｛｝1　　－0、2890　　　　　　0．8970

0．6421E」｛｝1　－0．2895　　　　　0．8977

0．5086　EO1－0．2893　　0．8984
0．3783Eト｛｝1　－0．2835　　　　　0．8991

0．251】E≒01　　－0．2873　　　　　　0．8997

　　　　　　　　　　　　　N．B．　：　0．．14G2　E　OI　means　O．1462×IO

　ワイブル分布のpパーセント点、Xpは次のようにして求められる。式（2－14）よりX＝lnXの累

積分布関数（cumulative　distribution　function）Fl（X）は次のようになる。

　　　　　　　　F！（X）－1－exp｛－exp（mX－1・α）｝　　　　　　（2－16）

Xの平均と分散はつぎのようになる（GuMBEL（1957），岩井・石黒（1卯0））。

　　　　　　　　E［X］一一1一（1。α一，）

　　　　　　　　　　　　　　　mπ2

　　　　　　　　…［X］＝6m・

一13一



ここでγはオイラー定数（γニO．　57721566…）である。

入する。

　　　　　　　　　X－E［Xコ
　　　　　　y＝　　　　　　　　　　V。r［X］

yの分布関数F2（y）は（2－16）より次のようになる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　π　　　　　　F，（y）－1－exp｛－exp（　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　y一γ）｝
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　海

F2（y）のpパーセント点ypは上式から

　　　　　　・，一ごト＋1・｛－1・（1　一　fgt。）｝L

となる・よってワイブル分布のPパーセント点Xpは次のように表わされる。

　　　　　　X，一・xp｛E［1・Xコ＋y，　V。r［1・Xコ｝

幾何平均値Xg，対数標準偏差agを用いて表現すれば、

　　　　　　Xp＝Xg　exp（yp　ag），

となる。F2（y）のpパーセント点をTable　2－6に示す。

に関する簡単な式形を求めたので、以下に述べる。

　ワィブル分布の分布関数は（2－14）から、

　　　　　　　　　　　　　　　　　xm
　　　　　　F（X）＝1－exp（一　），　　．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　α

　　　　　　　Table　2－6　Percent　point　of　F2（y）for　Weibull　distribution

次に、Xを変換して次のような変数yを導

（2－17）

（2－18）

以上が一般的なワイブル分布のパーセント点に関する理論である。次にワイブル分布のパーセント点

一1．30455

－O．71945

～O．　35376

－0．07369

0．16428

0．38189

0．59479

0．82110

1．！0035

一3．13667　　－2．59228　　－2、27215

－1．22596　－1．15380　－1．09TO4

－O．67669　－O．63565　－D．59617

－0．32292　－0．29284　－0．26345

－0．《）4845　－0．02359　　0．00092

0．18668　　0．20890　　0．23095

0．40314　　0．42436　　0．44556

0．61644　　0．63823　　0．㎜

0．84556　　0．87054　　0．89611

1．13523　　1．17247　　｝．21263

一2．04383

－1．02486

－0、55812

－0．23470

0．02509

0．25285

0．46675

0．68235

0．92234

1．25657

一1．86580

－0．96663

司．52137

－0．20657

0．04895

0．27461

0．48796

0．70473

0．94932

1．30553

一1．71956

－0．91182

－0．48581

－0．17900

0．07252

0．29625

0．50920

0．72736

0，97717

1．36154

一1．59524　－1。486SC

－0．86002　－0．8to88

－0．45136　rO．41791

－O．15196　－0．12542

0．09582　　0．1188T

O．31779　　0．33923

0．53048　　0．55183

0．75027　　　0，77350

1．00602　　1．03603

1．42829　　L51360

一1．39094

－0．76411

－0．38540

－0．09934

0．！4168

0．36059

0．57326

0．79710

1．06738

1．64079
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となる。これよリパーセント点Xpはパラメータα，mを使って

　　　　　　　　　　　　　　　　　　⊥
　　　　　　・・一【・1・1≒｝m・

パラメータαのみを使って次式のようになる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　⊥
　　　　　　　　　－i・li．冨

　　　　　　Xp＝X
　　　　　　　　　　　　r（i＋1）

（2－19）

2っのパーセント点Xpl，Xp2が既知であれば任意のパーセント点Xpは

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　⊥

　　　　　　－1：il封・

　ここで
　　　　　　m－1。（、p≒、p、）｛1・1・（1．pi／1。。）－1・1・（1．Pシ1。。）｝・

となるo

　ワイブル分布と対数正規分布を、任意のパーセント点によって比較すると以下のような結果を得る。

ここで添字W，Lはそれぞれワイブル分布と対数正規分布を示す。

　1）両者の5パーセント値と95パーセント値が一致する場合の比は、Shoji　and　Tsukatani

（19Z5）によって次式のように求められた。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　1・C　。p　　　k1ニ2・551
　　　　　　慧一（kl　1・1－・）k2　C－－i’5－・　1：’Lgl：：1

ここで、C　＝＝　X　gs／X5　，　Upは後述する（5－9）～（5－1Dに示される正規分布のパーセント点である。

　2）両者の平均値と分散が等しい場合の比は、（5－6），（2－　19）より

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　⊥

　　　　　　Xp，w　（1・1－P／100）mπ可

　　　　　　Xp，・　F（k＋i）・xp｛1・（1＋・。・，「

となる。ここでmは（2－15）によってC。に1対1に対応する（Table　2－5参照）。C3（＝δ2）

をパラメータとした両者の比をFig．2－3に例示した。

　3）両者の幾何平均値と対数標準偏差が等しい場合は、（1－15）および（5－5）によってその比は

次のようになるo

一15一



　　　i；：：一｛（yp　一・Up）ag｝

ここでypはTable2－6に示されるF2（y）

のパーセント点、Upは（5－9）～（5－11）

に示される正規分布のパーセント点である。

上式で表わされる両者の比をFig．2－4に

示した。

　以上がパーセント点にっいて得られた新

しい知見である。次に分布の発生根拠につ

いて考察する。

　ワイブル分布の統計学的な発生根拠は最

小値の漸近分布理論によって説明される。

　　　　　　　tここではCRAMER（1946）の方法を応用し

て略述する。

　分布関数Fx（x）をもつ確率変数Xに対

しn個の観測値の最小値をXminで表わすと、

順序統計量Xmi。の分布関数Fmi。（x）は次

式によって示される。

　　　　　　　　　　　　　　　　　n　　　Fx。、。（x）＝・1－｛1－F。（x）｝

ξ．と4（u）を次のように定義する。

　　　ξ．＝nFx（Xmin）　　　（2－20）

　　　儒（・）＝P・・b｛ξn≦・｝，

　　　　　　　　　　　　0≦u≦n

上式から、

　　　r．（・）一…b｛X。・。≦ピ’（：）｝

　　　　　　一　FXmi。（ぺ（：））

　　　　　　＝1－（1－X）n－

「、（u）の極限分布∫一（u）は次のようにな

るo

τ（・）－lim｛1－（1－：）n｝

　　　　n→oo

　　　＝1－exp（－u）　（2－21）

㎜鰯

lQ

αO
Q2　　Q4　　Q6　　08　　LO　　l、2　　｜．4

C（ncentraticm　ro†bσf　weibull　to　b9－normol

Fig．2－3　Ratio　of　Weibull　to　log－normal　distributions

　　for　various　variance　coefficients

的鰍

⑨99

99

1

四㎝

Fig．2－4

O　　　Q2　　04　　　06　　　Q8　　　1ρ　　　L2　　　L4　　　L6

　㎞†ro†ion　　 ro？b　 ㎡　　 胸i加1　　ね　　㎏一紺㎜I

Ratio　of　Weibu‖to　log－normal　distributions

for　various　Iogarithmic　S．　D．
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同時にξ、もある一定値ξに収束する。よってξの確率密度関数は「（u）を微分して次のように求めら

れるo

　　　　　　fξ（u）＝exp（－u）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2－22）

ここで最初の分布関数Fx（x）に次のような関数をあてはめる。

　　　　　　　　　　　　xm
　　　　　　Fx（x）＝　α

変数変換 ξn＝nFx（X　min）によってXln輌nは、

　　　　　　　　⊥
・。・。一（α撃?宴ﾌ・）m・ （2－23）

となる。ξ．の漸近分布は（2－22）であるので（2－23）からXminの漸近分布は次式のようにワイブル分

布に一致する。

　　　　　　nf…。（x）＝ 　　m－1mX ・xp←2；　xm）・ x≧0

上式は最小値に関する第3漸近分布に他ならない（GUMBEL（1957））。

　ワイブル分布を機器やシステムの寿命分布として導くには、故障率を時間のべキ乗によって表わして

寿命分布を求めればよい（真壁（1966））。

第4節　ピアソン系分布

ピアソン系分布は

壁血 （x・・－c）f

bo十bl　x十b2x2

なる変数分離型微分方程式

の解f＝p（めによって定義

される。この方程式はf＝

0およびx＝cにお・いて

df／dx＝0となるように

すなわち立ち上りが滑らか

でかつモードを持っように

なっている。ピアソン系分

布はパラメータの値の如何

によって12の型にわけら

，

　Tabie　2－7 Classification　of　main　types　of　Pearson　distribution

and　their　probability　density　functions

type Criterion Probability　density　fun（戊ion

IB1’一　4　B。B，＞0．B。B，〈0

皿B『－4B。B，＞O．B，－O

N　 B2－4BB〈0
　　1　　　　0　　　　　2

▼　B2－4BB＝0
　　　　0　2　　1

胃B12－4B。B，＞0，B。B，＞O

・7六扁菰　（α一xP－‘・幽

・一r・・p・＝日・・≦・

・一
C，・づ託・・－1ξ・

・一
r、・・p・一多・・÷・”＋1・・≦・

・一 a＝A蕊・・≦・
F（γ，〃），hyper　geometric　functien．　B（αβ）．Beta　function・
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れる。大気汚染濃度に対応してx≧0で定義され、正の歪度をもつ分布は1型（べ一タ分布）、皿型

（ガンマ分布）、W型、およびvr型（第2ベータ分布）である。これらの確率密度関数をTable　2－7

に示す。

　上式はモードを原点とした変数X＝x－cを使うと

d

　　ln　f＝dX
X

Bo十BI　X十B2×2　　’

となる。分布形の型は上式の右辺分母を0とした式Bo＋Bl　X＋B2×2＝0の根の形態によって変化

する。Bo，Bl，B2による型の分類はTable　2－7に併せて示してある。

　観測された現実の分布がどの型に属するかはモーメントを求めて判定する。ELDERToN（1927）は歪

度（skewness）βi，尖度（kurtosis）β2を直角座標の両軸にとり、点（βi，β2）の位置によって

分布型を判定する方法を示した。β1，β2の定義は次のとおりである。

　　　　　　β1－　・β・一毒

β「β2判定図をFig．2－5に示す。この方法の他V（　E1　dertonは、　Table　7－2に関して、

2Nぺ

《

0　　8
竺吟O亡コ×

　3　　4
Skewness，ノθ1

6

2
文。

　””、

　ラo

7

Fig．2－5 β1一β，diagram　for　the　ciass

of　Pearson　distributions
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B12 β1（β2＋3）2
rc　ニ

4BoB2 4（2β2－3β1－6）（4β2－3β1）　　’

による判定法をFig．2－6のようにも示している。　Eldertonの方法によって大気汚染濃度をピアソン

系分布で近似すると、多くの場合、適合度の良い分布形パラメータを得ることができない。これはパラ

メータ推定va・4次モーメントμ4を計算するため、誤差が拡大されることによるものと考えられる。

一〇〇

Elderton，s　J（

O　　　　　　　　I oo

Type　M Type▽ Type皿

Fig．2－6　Classification　of　main　types　of

　　　　　Pearson　system　byκ

　このような従来の判定理論の問題を解決するために、本節では次のような新しい判定理論を考察する

こととする。この理論は、次に定義する分散係数（variance　coefficient）δ2，歪み係数（skewness

coefficient）δ3によって分布形の型を判定するものであって、推定が不安定な4次モーメントを使

用しないという特微をもつ簡便法である。（TsuKATANI　and　SHlGEMlTsu（1979））。

・・一 　　　　μ8
δ3ニ
　　　μ1μ2

大気汚染濃度を対象にすることから変数の下限値を0に固定すれば、次に述べるようにδ2．δ3および平

均値μ1によってモーメント法によるパラメータの推定ができる。　なおIV型分布は、　HOADLEY（1968）

が指摘するように1～3次モーメントによっては表現できない。しかしEldertonの方法による大気汚

染濃度分布の予備的解析では、IV型に分類される例はほとんど無く、実用上の問題とはならない。

1　1型分布（べ一夕分布）の判定とパラメータの推定

　1型の原点まわりのk次モーメント％は次のように求められる。

　　　　a
μL＝∫

　　　0

　　　　　　　1

一卿・1（。，β）｛

　　　　B（α十k，β）
　　k＝　　a

aα＋β＋1B（α，β）

　Xα一1（。－X）β一1xk　dX

aα＋k‘1 買ｿ＋k－1　aβ＋1　dt

　　　　　B（α，β）

　　　　（α＋k－1）
＝　　ak

　　　　（α十β＋k－1）・

…・・ iα＋1）α

・・… iα＋β＋1）（α＋β）

（t：＝－　　　a）
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ここでB（x，y）はべ一タ関数であり、ガンマ関数「（x）を用いて次式で定義される。

　　　　　　　　　　　　　　　　　r（x）F（y）
　　　　　　B（x，y）＝B（y，　x）＝
　　　　　　　　　　　　　　　　　　fi（x＋y）

ペータ関数B（x，y）の値をFig．2－7に示した。これはガンマ関数r（x）を雨宮・田中（1969）の方法

の方法による数値計算によって求めて等高線図を描いたものである。

　　　　14

　　　　12

　　　　10

　　　　y

　　　　　8

　　　　　6

　　　　　4

　　　　　2

　　　　00　2　4　6　8　10　12　14　16
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　X

　　　　　　　　　Fig．2－7　Beta　functlon，　B（x，　y）　　5－l　means　5×IO－1

平均値まわbの3次までのモーメントはそれぞれ次のようになる。

　　　　　　，　　　　　α
　　　　　　Pt　1＝a－　　，　　　μ1＝0
　　　　　　　　　　γ

　　　　　　　　　　　　　αβ
　　　　　　μ2＝a2
　　　　　　　　　　　γ2（γ＋1）

　　　　　　・・一・・γ、（2αβ（γ十1）鴇）・

ここで

　　　　　　γ＝　α＋β

．・ ・．

1　　・

@　｜

． ・ 一 T

　！－e、

綱．．「　　δ、　　化）　　　［　’θ一　　1　．

、

ト　　　　　　．

十一
e　1

1－一

D

一． 一．一

一

！、

ﾆ
　一．

D」一．．．†　　［　　　1

@一

　・

@…・一

　　　：
@1－　　　1

．．一

I、

@●
A

／、

A〉
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’〉

@一．
　ら●∧δ
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一 ．一�鼈鼈

　、l 　　　‘D

1 5．　つ

、

‘　　　　：

1
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分散係数δ2，　歪み係数δ3は次のようになる。

　　　　　　・・一。（。（i｝TB＋1）

　　　　　　　　　　2（β一α）
　　　　　　δ8＝
　　　　　　　　　a（α十β＋2）

したがって1型分布のパラメータα，β，aは次のようにして求められる。

　　　　　　　　　　　　γ
　　　　　　α　＝　　　　　　　　　δ2γ＋δ2＋1

　　　　　　　　　　δ2γ（γ＋1）
　　　　　　　β＝
　　　　　　　　　δ2γ＋δ2＋1

　　　　　　　　　γ　　　　　　　2（δ2一δ3－1）
　　　　　　　a＝i　pti，ここでγ＝α＋β一＝δ、一，δ2

δ2一δ3判定図上での1型分布の存在領域は、γを用いて次のように表わされる。

　　　　　　・・一・宗・・一，…，・・〉・

2　W型分布（第2べ一夕分布）の判定とパラメータの推定

　W型分布の原点まわりのk次モーメントμ’kは次のようにして求められる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　α一1　　　　　　　　　　　0。　　　　　　1　　　　　　　　　X
　　　　　　μ’k＝∫
　　　　　　　　　　0

aa＋β一1　B（α，1一α一β）　（a＋X〕一β

a

a＝

α＋β一1

　　　B（α，1一α一β）

kB（α＋k，1一α一β一k）

1　　f， α＋β＋k－1　　α＋k－1

a　　　　　　t

　B（α，1一α一β）

（α十k－1）………（α十1）α

xk　dX

　　　－（a＋β＋k）
　（1－t）

　　　　　　　　　　k　　　　　　　　＝　　a　　　　　　　　　　　　（一α一β）・…・・…（一α一β一k＋2）（一α一β一k十1）

したがって平均値まわりの1～3次モーメントは

　　　　　　・｛一一a÷・μ1－・・

　　　　　　　　　　2　　αβ
　　　　　　μ・＝aγ・（，＋1）’

　　　　　　・・一一a3γ、2（αβ（β一α）γ十1）（γ十2）・ここで・一・＋β・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－21一

・・（　　　　xt＝　　　a十X）

　　　　　、



分散係数と歪み係数は

　　　　　　・・一。（。＃＋1）’

　　　　　　・・一。欝き）・

パラメータは、

　　　　　　　　　　　γ
　　　　　　α　　＝＝
　　　　　　　　　δ、γ＋δ2＋1　’

　　　　　　　　　δ2γ（γ＋1）
　　　　　　β＝
　　　　　　　　　δ、γ＋δ2＋1　’

　　　　　　　　　　　γ2（δ2一δ3－1）　　　　　　a＝一　’5；・”・　・ここでγ＝α＋βニδ、一・δ2　・

上式におけるγはモードXoを用いて表わすこともできる。この場合、他のパラメータは2次までのモ

ーメントによって推定できる。

　　　　　　・－2縞≡11・…へ子

W型の存在領域は次のように表わされる。

　　　　　　・・一・㌶・・一γ…、・ここで・〈一一　2

3　1型分布（ガンマ分布）の判定とパラメータの推定

　ガンマ分布の原点まわりのk次モーメントpe　tkは、ガンマ関数F（x）を用いて次のように表現される。

　　　　　　・司゜°£／）・xp（一β・）・v－1・・dx

　　　　　　　　一β・：（“）｛°°・xp（一・）tp＋ト1　d・（・＝＝　B・）

　　　　　　　　　1　　　∫、（v十k）　　　　1

　　　　　　　　＝β・r（、）＝百τ（v＋k－1）（v＋k’2）’””

上式より平均値まわりの3次までのモーメントを求めると、δ2，δ3は次のようになる。

　　　　　　δ、－t，δ、－3

それゆえパラメータV，βは次のようになる。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－22一



　　　　　　　　　　1　　　　　　　v
　　　　　　v＝δ、・β＝＝

ガンマ分布のδ2一δ3図上での存在領域は、次式で定義される直線上にある。

　　　　　　δ3＝2δ2

4　V型分布の判定とパラメータの推定

　V型分布の原点まわりのk次モーメント4は次のようにして求められる。

　　　　　　・三一｛°°荒）・xp（βx）、：1・kd・

　　　　　　　　一撒；）f，°°・xp（一・）（÷）v＋1“kβ・一・d・（t－…）

　　　　　　　　一三ご）τ・xp（’一　t）t・一・－1　d・

　　　　　　　　　　　　∫’（v－k）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　　　　　　＝　βk　　　　　　　　　　　　　　　　＝βk
　　　　　　　　　　　　1「（y）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（v－1）（v－2）・・・…　（v－k）

平均値まわりの1～3次モーメントμ1～μ3は

　　　　　　・｛一、≧いμ1－・，

　　　　　　　　　　　　　β2
　　　　　　μ・＝＝（v－1）・（。－2）・

　　　　　　　　　　　　　　4β3
　　　　　　μ・＝（v－1）・（、－2）（、－3）’

となる。変動係数δ2，歪み係数δ3は次のようになる。

　　　　　　δ，一』2

　　　　　　δ、㍉三3

したがってV型分布のパラメータV，βは次のようにして求められる。

　　　　　　v　＝＿L＋　2
　　　　　　　　　　δ2

　　　　　　β＝（v－1）μ；

δ2一δ3判定図上では、V型分布は次の曲線上で存在する。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－23一

（2－24）



　　　　4δ2
δ8＝
　　　1一δ2　’

0≦δ2＜2 （2－25）

　これまでに述べた1、N、　V、　vrの各分布型の判定領域をFig．2－8に示す。　2パラメータ分布で

ある［型は式（2－24）なる直線で表わされ、同じく2パラメータ分布であるV型は式（2－25）なる双曲

線の一部として表わされる。1型は、ロ型の直線、δ3＝δ2－1なる直線、およびδ2軸によって囲まれ

る領域として表わされる。W型は、■型とV型を表わす2本の線で挾まれた領域として表わされる。分

布形の形状は確率密度関数の1次k・よび2次の微係数によって判定できる。Fig．2－8にはそれらの形

状を単一モード型、」一型、u一型として分類してある。

5

4

めω

O
　O

ノ

丁ype▽「（Be↑o　Type　ll）oreo

／

諺㊦

Type工　（Beta）area

O．5　　　　　　　1．O

Vorionce　coefficient，　62

1．5

Fig．2－8　S，＿δ、　diagram　for　the　class　and　shape　of　Pearson　distribuitons

　対数正規分布のピアソン系分布による分類は次のとte　bである。対数正規分布の分散係数δ2と歪み

係数δ3は、式（2－2）よりそれぞれ次のように表わされる。

δ，一・xp（a、2）－1
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　　δ、一｛・XP（σよ）－1｝｛・XP（σ3）＋2｝

よって対数正規分布はδ2一δ3判定図上では

次式のような放物線となる。

δ3＝δ2（δ2＋3）

Fig．2－8に上の放物線を示した。明らかに、

対数正規分布はピアソン系分布のVI型に分類

される。対数正規分布をピアソン系vr型によ

って表示したときのパラメータは次に示す式

のとおりである。

γ＝一

2・xp（σ～）

・xp（a，2）－1

　2
α＝　　・xp（a、2）－1

・一τ、exp（旦σ2
Q9）

　またFig．2－9は対数正規分布のうち、

Fig．2－1に述べた3パラメータ分布（スレ

ードll型）をδ2一δ3判定図に描いたもので

ある。ここでδo＝c／xは無次元化した下

限値である。δoがあまり大きくない時の3パ

ラメータ対数正規分布は、ピアソン系W型分

布と同様に豊富な分布となることが示される。

しかしながらδo＜0の場合、　大気汚染濃度

を対象とする限りでは、いわゆるバックグラ

ウンド濃度との関連において物理的矛盾が生

じることは否めない。

　ワイブル分布のピァソン系分布による分類

はFig．2－10に示すとおりである。　これは

第3節において述べたワイブル分布の特性値

の大小関係からも類推できることでもあるが、

0〈m〈1のときはJ型（J－shaped）のピ

アソンW型、m＝1のときはガンマ分布、

3．25889…≧m＞1のときはδ3＞0の単一

モードのピアソン1型分布によってそれぞれ

表示ができる。
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O．O Q2　　　Q4　　　06
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騨、o

Q8　δ2　1・O

Fig．2－9　3＿parameter　Iog＿normal　distribution

　　　　curve　for　various　values　of　non－

　　　　dimensiona川ower　Iimit　δo　on　6，一δ，

　　　　plane，　whereδb＝c／Z

δs

3

2

O

β

05　　　　　　　1．O

Varlance　coefficient

脇討

Flg．2－10　Weibull　distribution　on　6，－6，　plane
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第5節　大気拡散モデルと分布理論

　環境において観測される大気汚染濃度時系列の頻度分布は、多くの場合正規型で近似することはでき

ない。このような非正規型頻度分布の物理的な発生機構を探ることは、大気拡散理論の重要な課題の1

つに数えられる。これまでのところ、発生機構解明の理論的接近方法には大別して2つの流れがある。

1つの流れは、大気拡散式もしくは拡散方程式を前提に、式中のいくつかの物理量に関する近似操作を

経て、中心極限定理あるいは第2節に述べた比例効果則を用いる統計的手法によって、濃度の確率密度

関数が対数正規型で近似できることを示すものである。他の1つは、単一汚染源の場合の大気拡散式を

前提に、濃度および風向の水平teよび垂直方向の分布がそれぞれ正規分布で近似できることに注目し、

風下の固定点における濃度の頻度分布を物理的に誘導する手法である。

　連続汚染源の瞬間的濃度を表わす正規型大気拡散式は次のとおりである。なk・この式の成立する気象

条件は、有風時で主風向が一定、かっ一様な大気である。

X（X，y，Z） 1

・xp
o一 （y－Dy）2

Q 2πuσyaz 2σ3

｝

× exp
o一 （z－D2）2 ｝＋exp　1一 （z十Dz）2

2Uz2 2az2

｝

，　　（2－26）

ここで、　x（x，y，z）：空間（x，y，z）におげる瞬間濃度、但しz＝0は地表面である、

Q

u

ZZ
σD

yy
σD

：汚染源強度、

：平均風速、

：風下距離κにおける水平teよび垂直方向の煙流拡散幅、

：風下距離πにおける煙流中心軸の位置

Dyは煙流の水平蛇行運動の効果、　k・よびD、は煙流の垂直蛇行運動と煙流の有効上昇高度の効果を表わ

すものである。し（ま拡散場が一様であることを考慮すると、Dy，　D、の確率密度関数fは煙流の有効上

昇高度H、各々の標準偏差Sy，s、を用いて次のように定式化できる。

fy（Dy）；
　　1

　　　　exp／万Sy

Dy2

2Sy2
（2－27）

　　　　　　　l
fz（Dz）＝
　　　　　2／万・、

exp
o一（Dz－H2s～）2｝・exp｛一 （Dz＋H）2

2Sz2

｝

（2－28）

一般に使用されている正規型拡散式は（2－26）の時間平均濃度である。その式形は拡散場のエルゴード

性を用いて次式のような操作によって求められる。但しその結果の式形は省略する。

－　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り

X（・・…）＝f，∫
　　　　　　　　　＿　DO

X（・・y・・）f，（D，）f、（D、）dD，　dDz

さて地表面　z＝0における最大瞬間濃度Xoは（2－26）より
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　　　　　　x・＝Q／（πuOy　az），

となり、（2－26）は次のように整理できる。

　　　　　　　　　　XO
X＝Y十Z＝ln　　　　　　　　　　x

（2－29）

ここで、　　（y－D，）2　　　D・2
　　　　　　Y＝・・膓・Z＝，・Z　　　　　（2－3°）

y＝0、すなわちX軸上における地表濃度に関し、YおよびZがX2分布であるために、1n（Xo／X）

は自由度2のX2分布にしたがうことが導かれる。これはGIFFoRD（1959）が求めた結果である。

　GIFFoRD（1974）は更に、固定点に複数の汚染源が作用する場合について、（2－29）を次のように変

形した。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　⊥
　　　　　　1』（。、＋、、）一一ln　fiX・n

　　　　　　n　i．l　　　　　　　　i＝1　X。i

nが大きいとき上式は漸近的に正規分布となる。すなわち（1／Xi。）で重みづけをされた幾何平均濃

度は、漸近的に対数正規分布をなすことが導かれる。

　Pollack（1975）はこれに対し、風速uを加味して（2－29）を書きなk・した。ここで、　Kl＝πay　a、

／Qである。

Y十Z＝一（lnKl十1nu十lnX）

YおよびZは拡散に関する項であり、uは移流に関する物理量である。　Pollakは風速が強し（場合はY，

Zが無視できるとみなし、またlnuが正規分布であるとして濃度の対数正規性を根拠づけた。この考

えはBENARIE（1969，1971）によっても提唱されているo

　BENARIE（1974）は単一汚染源である天然ガス精製工場の周辺でNO2とSO2の24時間平均値を2力

年分にわたって解析した。汚染源はなだらかな丘陵に狭まれた低地に位置し、合計37測定点が最高20

km近くにまで配置された。分布形は対数正規確率紙をもとにして、約73％が対数正規型であると判定

された。また風向別の風速分布も求められ、これらも対数正規分布で近似できた。発生源からみて同一

方向にある風と大気汚染濃度の観測点の、それぞれの分布の対数標準偏差は同一の値（ag＝0．6～0．66）

を示した。このことは（2－29）におげるY，Zの変動が小さければ対数正規分布の再生性4からみても

妥当な結果であるといえよう。

　PoLLAcK（1975）は更に、拡散方程式のbox　modelから対数正規分布の発生根拠とその前提になる

条件を導いた。M個のboxにかこまれた1つのbox　mに関する拡散方程式は次式のように示される。

⊥、（m」t）＿．』　　　　　　　　　　　｛T．（m，」）＋Tb（m，　j）｝x（m，　t）
dt　　　　　　　　l＝O

　　　　　　　　　n㌔曇｛・・（j・m）＋T・（j・m）｝X（m・t）

十S（m，t）十P（mtt）
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ここで、X（m，　t）は時刻tのbox　mにおける平均濃度、　T▲（m，　j），TD（m，　Pはbox　mからbox

jへの移流輸送係数と拡散輸送係数である。またS（m，t），P（m，t）はbox　mにおける汚染物発生

強度、および光化学反応等による濃度変化量である。ここで次のような仮定をto＜。

　L右辺のS（m，t），P（m，　t）の寄与は無視できるほど小さい。すなわちS（m，　t）～O，　P（m，

　　　t）～0．

　2．周囲のboxの濃度は時間平均でみればboxmの濃度に近い。すなわちX（j，t）ニX（ms　t）

　　　＋E（j，t）。ここでE（j，t）はランダム変動量である。

以上の2つの仮定をもとに上式を差分表示し、X（m，t）・．　xi，X（m，t－dt）ニXi－1とおいてi＝1

からnまでの時間総和をとって整理すると次式が得られる。

　　　　　語言i－1一蕊｛T・・（m・j）－T・（・・m）＋T・（m・j）－TD（・・m）｝

　　　　　　　　　　　　＋蕊｛T・（・・m）＋T・（J・m）｝Eiili－1）

気象条件の時間変化を考慮すると、右辺第1項は時間総和によって0に近くなり、結局第2項がランダ

ム量の時間総和となって残り、第2章第2節に述べた比例効果則によってX。は対数正規分布をなすこと

が導かれる。

　このような対数正規分布の成立条件は、発生源の項や光化学反応の項が影響する場合もしくは濃度の

空間的変化の大きいところでは満足されないことはいうまでもない。Pollack自身、都市化されてb

らず混合作用の少ない地域で対数正規分布が成立するか否かにっいては結論を留保している。

　再び単一汚染源による地表濃度を表わす正規型拡散式にもどb、SCRIVEN（1965）の手法にしたがっ

て濃度分布の確率密度関数を求めてみよう。

　（2－30）で示されたY，ZはそれぞれDy，D、の関数である。　Dy，Dzの確率密度関数は（2－27）およ

び（2－28）で示されるため、YおよびZの確率密度関数fY，fzは変数変換によって次のように整理さ

れるo

　　　　　　・v（・）一嵩・xp←α！Y－mタ）c・s・（…m・fY）・

　　　　　　　　　　　az　　　　　　　　　　　　　　・xp（一α，2　Z－mわ、。sh（2α。m、〆2），　　　　　　fz（Z）＝
　　　　　　　　　　　后

ここで・ @・，一・，／・，，m，一，／（f2・，）

　　　　　　　　α、＝a、／s、，m、＝＝H／（〆2s、）

YとZが互いに独立であるとみなせぱ、その和　X＝Y＋Z　すなわちln（Xo／X）の確率密度関数

fx　td　fyとfzの合成績によって求められる。すなわち、

　　　　　　f。（X）－fx　f。（X－Z）f、（Z）dZ

　　　　　　　　　　　O

　　　　　　　　　一α，α。exp（一α2　X－2m2）H（X），　　　（2－31）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－28一



ここで、　・2－（・Z＋・わ／2，m2　一（mソ＋m。2）／2・

　　　　　　・（・）－kπ・xp｛α≒α～…sθ…h｛…s（・＋・）｝dθ’

　　　　　　　γ2－4（・！my2＋α、2　m』）X，

　　　　　　　　　　　＿1αymy
　　　　　　　t　＝　tan　　　　　　　　　　．
　　　　　　　　　　　　　αz　mz

H（X）はn次の変形第1種のペッセル関数In（x）を用いて次のような級数表示ができる。

　　　　　　・（・）－1。［α≒α～XI・（・）＋・三1・ド≒α！XI加（・）c・s（…）

　GIFFoRD（1959）は等方性の場におげる拡散を考えてScrivenと同様の結果を得ているが、その式

形には若干の誤りがある。その誤りを修正しつつ、拡散理論による大気汚染分布形の諸性質を解明すれ

ば、以下のごとくになる。すなわち、等方性拡散の場合の地表濃度x（x，　y，0）の確率密度関数fは

次式によって示される。

　　　　　　　　　　　　　　　　02

　　　　　　什鷲】百『1　・XP　［－y芸ピ川妾工21。乎｜

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2－32）

この分布の原点回りのk次モーメントはt＝a　21n（Xo／X）なる変数変換によって次のように求めら

れるo

　　　　　　。lk一芸6唄・W／”，2］｛°°t・exp｛一巴：i～2周1。［寧・d・

　　　　　　　　　　Xよ　　　　　y2十H2　　a2　s2　　　　　y2十H2　　　a2

　　　　　　　　　　　　　1一

　　　　　　　　マ　L2。、］、、＋、，、　exp｛、、、

　　　　　　　　一・よ、，ζ、。、exp｛－2鴇：；｝

　　　　　　　　一・ξ、11。，exp｛一，1芸2α、）｝・

　　ここで、　α2　－02／s2，　m2　一（y2＋H2）／・2

最大値と平均値の比は次のようにαとmのみによって決定される。

　　　　　　÷－11＋訓・xp｛　m22（1＋α2）｝

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－29一

a2十ks2

（2－33）



すなわち測定点がX軸から離れるにしたが

い、また濃度の拡散幅が小さかったb風の

蛇行が大きくなるにしたがって、平均濃度

は低下する。このことを示したのがFig。

2－11である。Xo／Xが大きい場合には、

当然のことながらその出現頻度は小さくな

る。そのような場合の確率密度は、（2－32）

をx＝Xo付近でテイラー展開し1次までの

項をとって近似すると次のようになる。

f

0

xx

＝α2

×　exp

　　α2m2　　XO
　1十　　　　　　1n－‘－
　　　2　　　　X

－　！PL2－。・1。玉

　2　　　　　　X

最大濃度付近の濃度Xc＝（1－c）Xo，

（c～0）にっいて、Xcを超過する確率

Pcは上式から、

P。一・α2　・XP

　　　02

＝c s　exp

　m2

－T
　　y2十H2
2s2 ，

となる。超過確率は位置、有効上昇高度、

気象条件によって支配されることが明らか

である。

　等方性拡散の場合の確率密度関数の例を

Fig．2－12に示した。最頻値（mode）に

関する存在条件の第1次近似はα＝o／sの

値である。α≧1のときはモードが存在し、

α≦1のときはX－0においてf－◎。とな

る。このような分布形の性質をピアソン系

分布によって近似した例がFig．2－13であ

る。式（2－33）で示される原点回りのモー

メントから、第4節に述べた分散係数δ2，

歪み係数δ3を求め、δ2一δ3図上におけ

それらの領域を求めると、等方性拡散にお

ける単一汚染源の地表濃度の確率密度分布

はペータ分布（ピアソン1型分布）に分類

元「為

0．1

　O．Ol

　　Ol　　　　　　　　Q5　　　1　　　　　　　　　5　　　10

　　　　　　　　　　　σ（

Fig．2　・・ll　Ratio　of　mean　to　peak　concen＿

　　　　trations　as　a　function　of　m　andα

ひ⊂Φコ9よ

／Xo

／Xo

Xo

OO

σx　＝3∞m

y＝4∞m
z　　　Om

σ＝94m

188

283

377

concen†ro†ion

Xo

Fig．2－12　Distribution　model　derived　from

　　　　diffusion　equation　m　an　isotropic

　　　　field
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される。第4節に述べたピアソン系分布のうち、べ一タ分布のみが変数の変域に上限があることからみ

て、Fig．2－13の結果は妥当なものである。

　このような分布形をもつ濃度変動の相対強度（relative　fluctuation　intensity）すなわち

変動係数Cvは（2－33）から次式のように求められる。

・急±1（＋α2）22十α2）exp｛（1＋。考i，＋a2）｝－1

Fig．2－14は上式によってαとmの関数として変動係数を表わしたものである。

2

0

Fig．2－13　Distribution　model

　　　　represented　on　δ2－（S3　plane

10

5

δ

《

50

O．l

O．1 Q5　　1
　　α

5　　　旧

Fig．2－14　Relative　fluctuation　intensity

　　　　of　the　distribution　model　in　an

　　　　isotropic　field

第6節　要 約

　非対称の頻度分布を示す大気汚染濃度の性質を整理し定量化するためには、その分布形の近似式を得

ることが求められる。従来から用いられている近似式には対数正規分布が第一に挙げられるが、本章の

主要な目的は、いくっかの非対称確率密度分布関数の中に占める対数正規分布の位置を明らかにするこ

とにあった。

　すなわち、第1節においては、非対称確率密度分布の理論式を大別し、　1）ピアソン系分布、　2）シャリ

エ系分布、3｝基本分布形への変数変換、の3つを挙げてそれぞれの特微を概説した。次いで第2節では

対数正規分布の数学的性質を述べ、その統計学的発生根拠に触れた。特に比例効果則（law　of　pro－

portionate　effect）について2つの異なる導入方法を紹介した。　CRAMER（1946）とKoLMOGOROFF

（1941）による方法がそれである。

　第3節では、ワイブル分布の数学的性質を整理して述べた。本節の特微はワィブル分布と対数正規分
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布を比較した点にある。すなわちワイブル分布と対数正規分布のパーセント点の比を、1｝5パーセント

点と95パーセント点が等しい場合、2）平均値と分散が等しい場合、3）幾何平均値と対数標準偏差が等

しい場合、の3つに分けて求めた。これらはそれぞれ定式化し、あるいは図形表示した。

　ピアソン系分布は、型（Type）によって式形が異なること、およびその物理的発生根拠に言及しな

いことを除けば、多くの非対称分布を一括して近似できるものとして、シャリエ系分布とならんで古典

的に有用なものである。しかしながら、特に大気汚染濃度の場合のように実際にこれを適用する場合に

は、4次までのモーメントを求めなければならず、その結果パラメータの安定性は悪くなる危険がある。

そこで第4節では、分散係数（variance　coefficient）δ2と歪み係数（skewness　coefficient）

δ3を定義して、3次までのモーメントによる新しい解法を提示した。対象としたピアソン系分布は、

1』，V，Wの各型である。その結果、実測値からδ2，δ3を求めれば型（Type）の判定ができるよう

にδ2一δ8判定図が作製され、また該当する型のパラメータがδ2一δ3から求められるようになった。

δ2一δ3判定図に●ける対数正規分布、ワイブル分布などの位置も明らかとなった。

　第5節では、一様な（homogeneous）場における大気拡散式を用い、単一汚染源を対象として固定

点におげる濃度分布の理論式を求めた。ここで用いられた数学的手法は、それぞれ異なる2つの独立な

正規分布を示す確率変数を、大気拡散式に代入して変数変換を行い、地表濃度の確率密度分布関数を求

める、というものである。その結果、一様でかつ等方的な（isotropic）拡散場における地表濃度を

ピアソン系分布によって判定すれば、それはピアソン1型分布（ペータ分布）に属することが明らかと

なったo

　以上が第2章の要約である。
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第3章　大気汚染濃度の確率分布解析

　本章は、大気汚染濃度の実測結果に前章の確率分布理論を適用し、確率分布モデルのうちで対数正規

分布が占める位置を明らかにすることを目的とする。

　第1節においては、大気汚染濃度分布に関する従来の研究について概括する。第2節では、わが国の

代表的な大気汚染地域の濃度分布の地域特性について述べる。第3節は、大気汚染物質毎に分布特性が

異なるか否かについて検討したものである。以上の2節では、ピアソン系分布を解析指標に使用してい

るo

　第4節においては、実測された濃度分布を近似する数学モデルとして、ピアソン系分布に対する対数

正規分布の有用性について考察する。この節で使われる分布形の適合度検定は、Lynnによって提唱さ

れた相対的な検定方法である。

　第5節は、対数正規分布のパラメータ推定と順序統計量について述べる。すなわち前半部では、点推

定と区間推定の諸公式を略述し、後半部では正規分布、したがってまた変数変換の対数正規分布の順序

統計量の期待値の近似式にっいて考察し、第5章以後の準備をする。

　第6節は以上の要約である。

第1節　概 説

　自然現象や社会現象にあらわれる各種の物理量や経済量などが対数正規分布によって近似されること

を認識したのは、AITcHlsoN　and　BRowN（1957）によれば、　McALISTER（1879）およびGALToN

（1879）の論文を最初とする。その後、対数正規分布の理論は、前章第1節に述べたごとく、多くの分

野で応用されてきた。しかしながらこの理論が、大気汚染濃度分布に応用された例は、それほど遠いも

のではない。濃度の分布形が大気汚染研究の対象として挙げられるのは、1960年代初頭から始まる連

続自動測定機の開発、大気拡散理論の発展および電子計算機の普及と時期を一にしている。

　大気汚染研究における濃度分布理論はGIFFORD（1959）によって口火が切られた。これは前章第5節

に述べたごとく大気拡散式から導かれる理論であって、Gifford自身の関心は分布形そのものよりむし

ろ最大値と平均値との比（peak　to　mean　ratio）にあったといえる。　また非等方性拡散場におけ

る理論解（2－31式）、もしくはそれよりはるかに簡略化された等方性拡散場va　isける解（2－32）をみ

ても、濃度分布の数学的表現は一般に難解であり、大気汚染制御に直接応用される例は僅かである。

　一方、大気汚染濃度の実測値をもとにした分布形に関する研究は、主としてLarsenが先駆的に開始

した。Larsen以前には、高橋（1972）が述べるごとく化学工学分野におけるエアロゾル粒径分布が大

気汚染と関連して研究された他、WANTA（1956）、　OLDHAM（1953）が崩芽的報告をしている。

　LARsEN（1961）は、米国Louisvilleにおいて1956年toよび1957年の23ヵ月間にわたって観

測されたSO2濃度について、　一定濃度を超過する濃度の持続時間が対数正規分布をなすと報告してい

る。Larsenはその後、個人的にはこの論文は推奨しなくなっている。固定点において観測された濃度

が対数正規分布をなすことを明らかにしたのは、Z・IMMER　and　LARSEN（1965）である。　すkわち
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CAMP（Continuous　Air　Monitoring　Program）の整備に伴なって収集されたChicago，

Cincinnati，Los　Angeles，　New　Orleans，　Philadelphia，　San　Fransisco，

Washington　D．C．の測定値にもとづき、7種類の汚染物質濃度（CO，HC，NO，NO2，NO、，

Ox，SO2）が全ての平均化時間（5分～1年）にわたって対数正規分布をなすことが発表された。そ

の後LARsEN（1971）は、同じ汚染物質、同じ都市↓（おける1961年から1968年までの7年間の観測

値を総括し、次のような特性をもつ数学モデルを提唱している。

　L　大気汚染濃度は全ての平均化時間にわたって対数正規分布をなす。

　2．濃度分布の中央値の対数は、平均化時間の対数に対して線型である。

　3．算術平均濃度は平均化時間によって変化しない。

　4．最大の平均化時間においては、平均値、幾何平均値、最大値および最小値は全て同一となる。

　5．　1ヵ月以内の平均化時間における最大値の対数は平均化時間の対数に比例して減少する。

Larsenの数学モデルは、第5章第4節に述べるように、理論的にはいくつかの問題点を胎んではいる

ものの、大気汚染濃度が対数正規分布をなすことに着眼して、大気汚染制御に体系的に応用されft最初

のものである。

　一方ヨーロッパにおいては、LIEDMEIER　and　GAMMELGARD（1968）が、大気汚染濃度の累積頻

度が対数正規確率紙上で直線になり、特に中間濃度域での直線性が良い事を報告している。その際、対

数標準偏差σgについて、群小汚染源のある都市域では小さい値をとり、　小数の大汚染源がある工業地

域においては大きい値をとることが指摘されている。また最大値の挙動について、平均化時間30分の

最大値は日平均最大値の2～2．5倍になろうと述べられている。

　CsANADY（1968）は、なだらかな地形のFortWayne市郊外で90　mの高度で飛行する航空機から

蛍光粒子を放出し、風下1．6k皿の地表上の線測定を行い、地表濃度の変動が対数正規分布をなすことを

確率紙によって確かめた。また濃度変動の分散係数より（2－5）を使って、　対数標準偏差agが求めら

れた。それによればσgの平均的な値は0．3（安定状態）、0．55（やや安定状態）であった。これらの

実験結果から、大気安定度が安定か

ら不安定になるにつれ、短期的な
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Table　3－l　Typical　va山es　of　logarithmic　S．　D．

a・の1直は増大することが伺える・　　　　P・・P・sed　by　Csa，ady（1969）

その後CSANADY（1969）は、少な

くとも煙流内部におけるagの値は

x，y方向に一定であると述べ、更に

大気安定度、地形、粗度によってag

は変化し、その代表的な値として

Table　3－1を提唱している。

　　　　　　　　　　　　　　Rougb　terrain，
Stable，　　　　　Neutral，　　　neutraユ　or
smooth　terra　in　　sm（x允h　terrain　　un　s　tabユe

　ag
（non　dirn　．）

0．2 0，35 0．70

　一方わが国においては、庄司・塚谷（1970）が対数正規確率紙によって、大阪市、尼崎市、東京都に

おけるSO2，浮遊粉じん濃度の1時間値が対数正規分布をなすことを報告した。庄司・塚谷はまた、濃

度の時間的変動を定常確率過程とみなして、平均化時間による分布形の変化を求め、大気環境基準につ

いて考察を加えている。その詳細については、第5章において述べることとする。

　藤井（1971）は浮遊粉じん濃度が対数正規分布をなすことを次のように確かめた。すなわち大阪市内

の工業地域、商業地域、住宅地域を代表する6地点において、High－Volume　Air　Samplerによ
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る浮遊粉じん濃度の24時間測定を各地点各月毎に2～3回実施し、各地点について20個以上のデー

タをもとに対数正規分布を仮定しx2検定を行った。その結果1％の有意水準で対数正規分布が確められ

た。藤井は更に、粉じんの成分分析を行い、硫酸イオン濃度teよびベンゼン可溶性有機物質濃度につい

ても対数正規分布が認められたと述べている。

　北海道大学の井上・渡辺（1973）は、大気汚染濃度の時間的変動が対数正規分布をなすことに注目し、

1969年度のわが国177地点のSO2濃度統計値から次のような興味ある議論を展開した。すなわち99

％値の実測値と年平均値の実測値から幾何平均値と対数標準偏差を求め、実測した年平均Xと計算によ

って求めた幾何平均値X　とが
　　　　　　　　　　9

　　　　　　叉一　＝二　〇．856X－　0．0042　　（　r＝0．981．　　n＝177）
　　　　　　9

で示されることを得た。濃度単位はppmである。　Xg，agを求めるのに使用した式は第5章（5－7）

である。

　井上・渡辺は更に、1時間値の年間最高値とXから次のような回帰式を求めている。

　　　　　　Xg＝＝O．888　x－0．0032　（r＝0．992，　n＝177）

日平均濃度については次式を得ている。

　　　　　　Xgd＝0．926　X－0．0015　　（rニO．993，　n＝177）

　井上・渡辺の方法は、対数標準偏差agが年平均値の増加によって減少するということを示すもので

もある。すなわち上の回帰式と（2－3）から、

ag－1・
o。芸、］2．

但し上式は、井上・渡辺が述べているように、Xが小さい地域ではagが大きいという程度に止めてloく

べきであって、同一地点で平均濃度が減少すればσgが増大することを示しているのではないか。

　以上に挙げた代表的文献から明らかなように、対数正規分布は大気汚染研究にとって魅力あるモデル

となったが、同時に実測された分布形をもとに対数正規分布を吟味し、更に異なった確率分布モデルを

提唱する試みも盛んとなっている。以下にこのことを述べる。

BARRY（1969，1971）はカナダのオタワ河沿岸のチョークリバー原子力研究所（Chalk　River

Nuclear　Laboratories，CRNL）の2基の実験用原子炉（NRX一炉k一よびNRU一炉）から排出さ

れるAr－41に注目し、周辺環境におけるAr　・一　41の1時間平均濃度を1969年から1968年にかけて測

定した。2基の原子炉から排出されたAr－41を含む換気用空気は、原子炉から約1kn離れた山頂に設

けられた高さ50mの排気塔から放出されている。周辺地形の標高差は約50mである。　Barryは、こ

のような単一汚染源による地表濃度の時間変動の性質について、濃度Xを超過する割合F（X）が次式に

ょって表わされると述べている。

　　　　　　・（・）一・（・）・xp｛－F（・）÷｝
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ここでF（0）は濃度が0ではない割合であb、Xは平均濃度である。　Barryは、汚染源近くの地表測

定点におけるF（0）は平均化時間の0．3～i／3乗に比例して増大し、平均化時間が約4日に達すると

F（0）は最大値1に達するとしている。このようなBarryの分布は、このままでは他の分布形との比

較ができないという弱点がある。Barryの分布を修正して他の分布形と比較するための、新しい知見

を得たので次に述べる。すなわち確率密度関数はf（X）は、

　　　　　　・（・）一；｛・（・）一・（・）｝－F：°）exp　｛一・（・）姜｝，

であるから原点回りのk次モーメントμ：は次のようになる。

　　　　　　・∫－1（⊆ゲX・e。p｛一・（・　0）；｝・・

　　　　　　　　一諒゜°y・　・xp（一・）dy一竃

これより分散係数δ2と歪み係数δ3との間には次式が成立する。

・・一 G・・＋21δ、…≧1

δ2一δ3判定図上のBarryの分布をFig．3－1に示す。　F（0）＝1の時の（δ2，δ3）は（1，2）に位置

を占め、Barryの分布はv＝＝1，β＝1／Xなるパラメータをもっガンマ分布、およびm・＝1，αニX

なるパラメータをもっワイブル分布に一致する。Figs．3－1および2－13から明らかなように、バッ

クグラウンド濃度が無い場合の単一汚染源

による地表濃度分布は、ピアソン系1型分

布（べ一一一タ分布）、特にJ型（J－shaped）

によって近似されることがわかる。

　ASH，　BLooMFIELD　and　MCNEIL

（1972）は、米国New　Jersey州の4地

点において197’o～1971年に測定された

SO2およびCOの一時間値をもとに、濃度

分布の対数正規分布k・よびガンマ分布への

適合性をX2一検定およびKolmogorov－

Smirnov検定によって求めた。4地点2

成分の実測値はそれぞれ＆　OOO以上の個数

をもっているため、何れの検定結果も対数

正規分布およびガンマ分布を棄却したが、

Kolmogorov－Smirnov検定によって

は、ガンマ分布のほうが適合度が良いとの

結果が得られている。更にAsh　et　al．
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は、新しい分布形モデルとして4乗根正規分布を提唱している。

　SHoJ　I　and　TsuKATANI（1975）は、東京teよび大阪の都市型汚染地域のSO2と浮遊粉じん濃度

の1時間値をもとに、対数正規分布、4乗根正規分布、ワイブル分布についてそれぞれの確率紙による

検定を1ヵ月毎に行っている。その結果をFig．3－2およびTable　3－2に示す。
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｛ppb）　　　　　　　　　　　　　　　　（ppb）

100

Fig．3－2　inspection　of　conformity　of　each　distribution　model

Table　3－2 Observed　parameters　and　inspection　of　conformity　of　each　model

STAT　ION，
POLLUTANT

HRS．　LN．4th－WE1－　Xgm　　rgm

OF　　　　㎜BULL
NULL
DATA

ppb　ppb

v｛1｝　L　　a

　　hrs．

TOKYO　TOCHO，SOx

TOKYO　TOWER，SOx
　　　　25m

TOKYO　TOWER，SOx
　　　l25m

TOKYO　TOWER，SOx
　　　225m

OSAKA　EIKEN，SOx
OSAKA　EIKEN，S．S．

69

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U9

U7

U7

2

O

　O　

O

OOOO

O°。

求B

゜。

求B

求B

求B

求B

求B

求B

求B

求B

OO　OO　O

　　O　OOOOO

OOO

㌫麗鴛籔刎講㎝灘蒜㌫蒜

99．4　0．87　23．0　0．12

79．9　　0．82　　35．1　0．21

100．4　　0．74　　26．9　　0’IS

51．8　　0．63　　10．6　0．16

33．4　　0．69　　19．4　　0．08

30．7　0．67　17．9　0．22

32．0　0．80　45．3　0」1

43．6　0．91　55．9　0．09

38．2　0．82　39，7　0．10

82．6　0．85　58．2　0．10

118．4　0．56　10．7　0．13

73．7　0．60　　14．1　0．15

124．9　0．93　39．4　0．13

129．O　O．63　10．1　0．13

102．3　　0．63　　20．1　0．12

鍵．1　0．94　34．3　0．16

109．6　0．78　15．3　0．18

69．4　　0．80　　20．7　　0．14

35．1　0．79　19．9　0．04

481．　　O．79　　20．3　　0．07

ooo，oo，o㎞dicate　the　best，better，and　less　conformity　respectively．

■：〃／㎡
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　GoRosHKo　and　ZAITsEv（1973）は、ソ連邦におけるCO濃度の日平均値を1力年にわたって求

め、4地点の分布形を確率紙によって検定した。その結果、対数正規分布およびv＝1，β＝1／アの

ガンマ分布が実測値をよく近似することが明らかとなった。更に、何れの分布がより良い近似を与える

かについてKolmogorov検定がなされたが、水準5％では両方の分布形が適合するとの結果が得られ

ているo

　LYNN（1974）は、　Philadelphiaの3地点における1960　－1968年の9力年にわたる浮遊粉じん

日平均濃度について、年度毎に分布形の適合性を比較した。分布形モデルには、対数正規分布（2パラ

メータk・よび3パラメータ）、ガンマ分布、ピアソン系分布（1型およびW型）teよび正規分布を採用

した。各分布形モデルの適合度の比較は、実測値から各分布形モデルのパラメータを推定し、任意の濃

度区間毎の理論頻度を求め、次に実測頻度と理論頻度との差の絶体値の総和を求める。各モデル間の適

合度比較は、これらの絶体差の総和によって行われた。

　このような解析結果によって、各モデル間の適合性の順位は濃度区間の変化には関係せず一定であり、

全体的には2パラメータの対数正規分布が最適である場合が多いことが明らかとなった。

　以上が対数正規分布以外の分布形モデルによって、実測値を考察した例の主なものである。1970年

代に至り、計算機シミュレーション手法の発展とともに、シミュレーションによる固定点の濃度分布を

求める試みが現われている。最後にこのことについて述べる。

　FoRTAK（1970）は、西独Bremen市における1967年9月から1968年5月までのSO2濃度の30

分平均値を、市内4地点においてシミュレートし、実測した分布形と比較した。その結果、2地点では

分布形全体で計算値が実測値より大きく、他の2地点では逆の結果が得られている。

　KocH　and　THAYER（1留2）は、　Chicago市の8地点1ヵ月、　St．L・ouis市の10地点3ヵ月に

ついてそれぞれ1時間値平均濃度および2時間平均濃度の分布形を求め、実測値との比較を行った。そ

の結果、90％値における計算値と実測値との比は、Chicagoにおいては1地点のみが2をこえて

2．＆　st．Louisに訟いては1地点のみが2をこえて2．6になった他は、2倍以内の誤差であった。

第2節　地域別の分布形解析

　本節では、わが国における代表的な地域の大気汚染濃度分布形にっいて、ピアソン系分布にしたがっ

て解析をすすめる。解析の条件と方法は次のとおりである。

　ω　対象地域　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．

　対象地域には、都市汚染地域として東京都、京都市、臨海工業地帯における汚染地域として三重県四

日市市および大阪府堺市、単一汚染源地域として火力発電所が立地している大阪府岬町tsよび佐賀県唐

津市を選定した。これらの地域の大気汚染濃度は、もとより測定地点の局所的な影響および都府県にま

たがる広域的な大気汚染濃度変動の影響を受けていると考えられる。しかし同時に、これらはそれぞれ

の地域特性を反映していることもまちがいない。

　〔2〕対象汚染物質

　対象とする大気汚染物質は、従来からわが国の大気汚染の代表的指標であったSO2（二酸化硫黄）を

主として選定した。SO2は溶液導電率法による1時間平均濃度として測定され、その詳細はJIS　K一

一38一



Ol31，　B－7952およびB－7952解説によって規格化されている。本測定法に関する問題点は寺部

（1969）らが指摘するごとくし（くつか残されているが、近年の低濃度大気汚染測定に関して吸収液の蒸

発損失が挙げられる。矢田部（1970）や青木（1976）は、真の濃度がOppbであっても、現行測定法で

は10ppb前後を指示する場合もあると述べている。井上ら（1975）による大阪府下における調査結果

も示すように、現行測定法はSO2による大気汚染の長期的傾向の把握に必ずしも充分なものではない。

　（3）大気汚染濃度の記録と整理

　わが国における大気汚染濃度は、各都道府県toよびその他の機関が測定している。本解析においては、

上記対象地域ごとの各都府県が記録・公表する大気汚染濃度の1時間平均濃度を入手し、これを計算機

入力用カードに穿孔した。ppbを濃度単位とし、小数点以下を省略した。

2－1　臨海工業地帯における大気汚染濃度分布

　臨海工業地帯における大気汚染濃度分布形について、ピアソン系分布による解析を行った。対象とし

た地域のうち大阪府堺市の大気汚染については、堺市の公害白書（1972～1977）および塚谷（1977）が

その概況を述べている。また三重県四日市市の大気汚染については、三重県の公害白書および吉田（ig67）

がその概況を述べている。

　堺市の大気汚染濃度は、1時間平均濃度から1ヵ月毎の分散係数δ2と歪み係数δ3を求め、その結果

をFig．3－3に示した。　Fig。3－3から明らかなように、これらの分布形はピアソン系分布のW型（第

認
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Fig．3－3　Classification　of　hourly　SO2　concentrat｜on　whose　sampling

　　　　　period　is　one　month　in　iittoral　industry　area

　　　　　　Sampling　stations　and　periods　are　tentatively　chosen　from

　　　　　　the　data　at　Sakai，　Osaka　from　July，1970　to　June，1974．
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2べ一タ分布）によって近似できると判定される。又、いくつかは1型（べ一タ分布）もしくは1型

（ガンマ分布）に対応している。更に詳しくみれば、堺市のデータの多くは、δ2一δ3図上においてγ

＝－5に対応するW型分布とガンマ分布に挾まれた領域内にある。δ2一δaの変域は、次に述べる四日

市や2－3において述べる都市域のものに比べて小さい。また、単一汚染源による分布形モデルである

Barry分布（Fig．3－1参照）に比べても、δ2，δ3の変域には明らかな違いがある。

　Fig．3－4は四日市市におけるδ2とδ3の関係を示したものである。　これはTable　3－3に示すと

k・り、3ヵ月ごとに分散係数と歪み係数を求めたものである。四日市市の大気汚染が激しかった1967

年時点の濃度分布はFig．3－4およびTable　3－3から明らかなように、ピアソン系分布ではW型もし

くは1型に分類され、しかもその頻度分布はJ型（J－shaped）である。　これに対し大気汚染対策が

すすんだ1972年時点には単一モード型に変化している。特に磯津の春期（4～6月）について1967

年と1972年を比較すると、平均濃度分布が28％減であるのに対し、幾何平均濃度が30％増となっ

ている。これは磯津に隣接している化学工場からの硫酸ミストの飛散が防止されたことによって高濃度

発生が減少し、また1969年以降の大気汚染広域化に伴ないいわゆるバックグラウンド濃度が増加した

9
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7

6めレ。
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1

O
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　　　‘o、
、“e“

　1　　　　　　　　　2

Vorionce　coefficien†，　82

3

Fig．3－4　Classification　of　hourly　SO2　concentration　in　littoral

　　　　　industry　area　of　Yokkaich｜，　Mie

　　　　　　Numbers　l　to　ll　correspond　to　those　in　Table　3－3。
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Table　3－3 Observed　parameters　of　hourly　SO2　concentrations　in

littorai　industry　area　（Yokkaichi，　Mie）．

克　　　 Station Perk）d n2）Xant）Xgl）・2・9　e2
δs　　al）　　a r

1Yohgyo
2

3

shilcenjo

4　Yokkaichi　hdkenshD
5

6

7

8　1sozu
9

10

11

1967．4－6

196T．7－9
19釘．10－12

1967．4－6

1967．7－9

1967．10－12

1968，1－3

1967，4－6

19釘．7－9

1972、4－6

1972．7－9

2〔｝86　32．6　15．4　2095　L232　1．972

1819　31．6　　18．4　　1556　　1．021　1．562

954　　23．3　　11．4　　1470　　1．100　　2．698

1835　28．8　12．8　2036　L272　2．463

1856　38．3　21．4　2350　LO88　L605
1340　31．4　13．8　2737　1．216　2．769

1551　22．6　12．0　1473　1．069　2．882

1974　　52．8　　24．2　　5020　　1．322　　1．802

1637　53．5　29．9　3871　LO81　1．354

2184　37．8　31．4　　613　0．616　0．429

2151　23．4　　17．4　　427　0．758　0．777

3．　970

3．510

5．659

5．484

3．654

5，124

8．　890

3．439

2．501

1．126

2．359

671．8　　0．72　－15．27

1816．5　0，39　－30．21

919．8　　0．45　－－14，40

744．3　　0．71　－13．74

204．3　　0．50　－4．48

151．9　3．ハ6　－12．69

　75．2　　2．00　－6．42

1）uni　t：　〔PPb〕．　2）　n：hours　of　ava　i　lable　data・

a，αandγa祀estimated　parameters　for　Pearson　Tヤpe　W　distribution．

ことの結果である推察される。Fig．3－5　a，bに両者の頻度分布とピアソン系Vl型分布および対数正

規分布による近似曲線を示した。頻度分布にはlppbの幅で激しい凹凸があるが、これは記録紙からの

読み取り時におげる個人誤差によると考えられる。階級幅を1ppbにとった場合の2～4次のモーメン

トと、階級幅を5ppbにとってSheppardの補正を行ったモーメントとの誤差は、原点回り、　平均値

回り共va　O．・8％以内であった。この場合の頻度分布と近似曲線との比をFig．3－6　a，bに示す。

ーり

x．　＝29．9

σ．＝｜．081

μ1＝53．5

μ宜＝3．87×｝05

μs＝5．18XIOT

μ．＝｜．37×10‘．

ConcθntratK）n．　ppb

Fig．3－5－a Histogram　of　l　ppb　interval　width　for　SO2　concentration

　（lsozu，　Yokkaichi，　July　＿　Sept．，　1967）
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Fig．3－6－b　Histogram　of　5　ppb

　　　　　interval　width　for　SO2

　　　　　concentratlon

　　　　　　（lsozu，　Yokkaichi，　July－

　　　　　Sept，1972）
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2－2　単一汚染源地域における大気汚染濃度分布

　単一汚染源地域に対する大気汚染の見地からの明確な定義はない。

汚染源が放射性物質などのいわゆる特異的な汚染物質を放出するよう

な場合は除くとして、SO2，NO．などいわゆる非特異的な一般汚染

物質を対象とする限り、単一汚染源地域といえども他地域からの汚染

物質の流入、k・よび小汚染源による汚染寄与がある。そのためここで

は、単一汚染源地域の大気汚染とは、対象とする単一汚染源による大

気汚染と他の汚染源による大気汚染とが重畳したもので、かつ対象地

域と汚染源との位置関係、および汚染物質排出量との関連で、単一汚

染源の影響が著しいと考えられる大気汚染である、と定義する。

　単一汚染源地域として、大阪府岬町と佐賀県唐津市を選定した。

　大阪府岬町は、和歌山県との接触点にあたる大阪府の南端に位置し、

県境の山岳地帯を背に西は紀淡海峡を隔てて淡路島に連なる地域であ

る。町のほぼ中央部の海岸に出力462MWの火力発電所が立地してお

り、この発電所の大気汚染物質排出量に匹敵する他の汚染源は周辺に

はなく、この地域は典型的な単一汚染源地域といえる。岬町の大気汚

染の概要については、大志野ら（1SU5）が述べている。　SO2の年次別

Table　3－4　　Annual

　emmision　of　SOx

　and　NOx
　　（Misaki，　Osaka）

fisca1 SOx NOx
yea「

（102tイy） （102tタ）

1956 88．5 22．4

1馬7 Il1．3 24．7

1958 旬．3 27．0

1959 99．1 29．2

1960 105．7 2L9
1961 1σ7．6 20．6

1962 163．3 33．4

1963 27L8 72．8

1964 284」 80」
1965 276．9 87．6

1966 289．9 90．0

1967 283．6 88．1

1968 284．6 90．0

1969 246．3 73．9

1970 194．6 55．5

1971 143．5 47．9

1972 76．2 40．6

1973 46．4 27．0

1974 2L6 15．9

排出量はTable　3－4のとおりである。大気汚染濃度測定点のうち、発電所から南西および南東にそれ

ぞれ位置する東畑（Higashihata）S・よび孝子（Kyoshi）における風向別濃度の最大値、95％値、

go％値、50％値を求めるとFig．3－7のようになる。何れも汚染源方向に高濃度の出現がみられる。

　この地域の近年の大気汚染は、Table　3－4に示すごとく汚染物排出量の大幅な低下がみられ、単一

N

w
50

＼

S

Flg．3－7

Kyoshi，Misoki

March，1971

5D
w

Dlr　of source

！
Mo竃．

95％

％

50 40 30 20 2D　30
一40　50

pφ

Hggoshiho†o， Mlsok

Morch，1971

S

Concentration　rosette　for　each　percentlle

　（Misak｜，　Osaka）
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汚染源特有の現象の出現は少なくなっている。そのため、濃度分布の解析は1971～1972年のデータに

もとついて行った。3ヵ月毎の各種統計量をTable　3－5に示す。　Fig．3－8は分散係数δ2と歪み係

数δ3の値を示したものである。その特徴は、，分散係数δ2に比べて歪み係数δ3の値が大きい点であ

り、ピアソン系による分布の型はVr型である。またとくにTable　3－5に示したNos．1，27および

Table　3－5 Observed　parameters　of　hourly　SO，　concentrations　around　an

isolated　source　（Misaki，　Osaka）

賑　Station　　　Period n2）im1）τ9’）。2・9　a δs　　a））　　α
γ

1　Kyoshi
2

3

4

5

6

1971．1－8

19C1．4－6

1972．1－8

1972．4－6

1972．7－9

1972．10－12

7　Higashihaセi　ISt1．1－3
8

9

10

11

12

18　Tannowa
14

←卜＋トΦトを留卯解留卯留貿

1　

t　

2099

1903

2021

2168

2027

1862

2139

2168

2180

2171

2109

2204

2151

1718

20．0

34．3

19．9

22．3

15．7

21．8

23．2

27．3

14．3

16，5

17．6

11．8

17．2

23，5

15、4　　412　　0．658

27．3　　　936　　　0．628

17．4　　167　　0．485

19．0　　227　　0．551

12．7　　118　　0．669

18．5　　231　　0．543

17．7　　428　　0．703

22．1　　507　　0．617

11．9　　97　 0．583

14．5　　　82　　0．512

16．1　　　59　　　0．412

9．9　　　69　　0．574

14．2　　　175　　　0．592

19．7　　244　　0．580

1．030　5．202

0，798　4．380

0．419　　2．088

0．　455　1．889

0．480　　1．211

0．486　1．993

0．792　　　2．945

0．681　3，904
0．477　　　1．567

0．301　0．964
0．190　　　0．523

0．494　　　1．723

0．588　2．071

0．443　1．382

27．2　　　2．42　　－3，29

28．3　　　3，98　　－3．29

7．4　　11．48　 －4．27

18．0　　　6．18　　－4．97

80．9　　　2、68　　－13，81

19．6　　　5、45　　－4．91

43．6　　2．47　 －4．63

15．8　　　5，73　　－3．32

25．8　　3．85　 －6，81

24．3　　　6．頒　　一9．20

41，4　　　7、93　　－18．62

17．7　　　4．04　　－6．06

28．9　　3．31　　－5．55

47．4　　3．87　　－7．82

1）　unit　：　〔PPb〕，　2）　n　：hours　of　available　data．

a，αandγ眠estirnated　pGrameters　for　Pearson　IYpe　V　distribution．

7

6

めψ。

1

目OO

豊自

｝“X‘5

〆

　　　　　　，o、
　　　　ki’
　　、v、“e
ksve

　1　　　　　　　　2
VoriOnce　cOeffiCient，　82

3

Fig．3－8　Classification　of　hourly　SO2　concentrations　around　an　isolated

　　　　　source　（Misaki，　Osaka）

　　　　　　Numbers　｜to　l　4　correspond　to　those　in　Table　3－5．
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8は、δ3の値が大きいことが認められる。これらのデータは1971年1～6月に孝子および東畑にお

いて観測されたものである。特に同年4～6月の3ヵ月間の1時間最高濃度は、孝子および東畑の値が

大阪府下では最高であった。

　Fig．3－4のうちピアソン系V型分布と対数正規分布に対応する曲線に挾まれたδ2，δ3のデータから

幾何平均濃度と対数標準差の不偏推定量を求め、第5章第1節に後述する方法によって99％値を推定

した。この値と実測値の99％濃度を比較したのがTable　3－6である。対数正規分布によって分布形

を近似した場合、単一汚染源地域にあっては僅かな例外を除いて、高濃度の出現頻度は少なめに見積ら

れることがわかる。以上が大阪府岬町における、大気汚染濃度分布の解析結果である。次に佐賀県唐津

市における分布形について述べる。

　唐津市は、佐賀県北部に位置して玄界灘に面し、南の後背地は山岳となっている地域である。市のほ

ぼ中央部の海岸に出力1031MWの火力発電所が立地しており、周辺には他の大汚染源はない。唐津市

の大気汚染の概要については、碇（1977）が述べている。大気汚染濃度測定点のうち、発電所の南西2

及び6　kn　Vaそれぞれ位置する神田（Kohda）toよび竹木場（TakekOba）におげる風向別濃度の最大値、

95％値、90％値teよび50％値を求めるとFig．3－9のようになり、何れも汚染源からの風向時に高

濃度の出現がみられる。

Table　3－6　Comparison　of　99　percentile　values　of　hourly　SO2

　　　　　　concentration　between　observed　and　estimated

　　　　　　（Misaki，　Osaka）

　Kyoshi
撃X71　1鮒2 1974

Hig阜sh雌ta

P971　1972 T－P971　1972 　Kyoshi
e971　1972 1974

Higash▲hata
P971　‘972　1974

　Tannowa
P971　1曜 1974

駕99－Xam

一瓦gm

fobs．

ルモメD

養

la5　1＆8
O，63　0，55

U，03　3．87

R．55　3．09

27．8

O．37

Q．46

Q．21

15．7　1a5
O．67　0．65

R．96　3、49

R．80　3．67

14．1　10．7

O．60　0．56

S．94　3．π

R．訂　3」5

　80．2　17．1@　0．64　0．47　　4．73　3」5　　3．61　2．67 14．2

O．56

R．76

R．15

23，4　13．8　25．9

O．68　0．58　0．41

T．18　2．87　2．61

R．86　息笏　2，39

21．3　13．9

O．61　0．61

R．71　2．98

R、43　3，43

24．8

O．49

R．11

Q．77

x99－Zam

一xg阻

ﾆobs．

モ≠PC．

1
15．4　16．3

O．65　0．41

S．57　0．85

R，67　2．39

13．7

O．87

S．56

T」8

19．5　1輻1

O．70　0．48

S．00　2．97

R．99　2．72

16．4　9．7

O．57　0．47

R．51　8．19

R．20　2．67

　　28」　17．8

l　O、56　0．40
烽R，麗3，60　　3．15　2．34

1L1
O．64

R56
R61

22．0　15．0　17．3

O，59　0．47　0．80

R．913．13　3．09

≠R2　2．67　4．67

16．1　14．8

O．57　0．50

R、67　3．15

R．20　2．82

15．9

O．82

S．50

S．81

x99－zam

一zgm

eobs．

モ≠撃メD

M甕 17．9　17．2

O．66　0、48

T．58　349
R．73　2．72

11．5

O．48

R」5
Q．72

18．4　1L3
O．72　0．58

S，田　3．82

S．12　3．26

12．5　10．6

O．57　α53

R49　3．47

R．20　2，89

　　27．9　22，5
v　　0．63　0．70　　4，53　3．55　　3，55　4．00

10．3

O．69

R．66

R．92

21．1　15．2　7．5

O．57　0．46　0．72

R．97　2．75　4．65

R．20　2．62　4．12

20．0　14．6

O．53　0．51

Q．70　3．39

Q．98　2．88

8．9

O．89

S．38

T．34

orr．　Ot㎜

w

N D呼舗㎜
Mox

@　　95％
／

蜘
／

跳．．∫

1
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ε
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Fig．3－9
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　唐津市におけるSO2濃度のうち1973年9～10月の2ヵ月間の測定値からδ2，δ3を求めると

Table　3－7のようになる。これらの値は、岬町において求められたものと同じく、0．4〈δ2＜0．5

に対し1．9＜δ3＜2．0とδ3が比較的大きくなっている。

　　　　　　Table　3－7　0bserved　parameters　of　hourly　SO，　concentrations　around

　　　　　　　　　　　　an　isolated　source　（Karatsu，　Saga）

ra　St・ti。n　P・・i。d　・i・m1）ig

l　Kohda　　　　1973．9－10　1S21　16．0　13．8
2　　Mirukashi　　　1973．9－10　　12｛3　　14．5　　12．9

3　Takekoba　　　1973，9－10　　1310　　15．4　　13．4

！　・9　∂　∂　a　α　γ
　　　　　　2　　　　　8
145　　0．539　　0．Ml　　2，058　　20．4　　　4．13　　－5．16

89　　0．476　　0．406　　1．917　　　6．5　　10．29　　－4．55

116　　0，533　　0．471　　　1．900　　14．4　　　5．52　　－5．07

a．αandγare　estimated　parameters　for　Pヒarson　Type　W　distribution．

2－3　都市域における大気汚染濃度分布

　都市域における大気汚染は、特定地点の汚染に対して寄与する汚染源を同定することが一般に困難で

あり、多数の汚染源から排出された汚染物質が複合して大気汚染を形成していると考えられる。都市に

おいて大気汚染に関与する微気象は、Geiger（1965）や太田・長尾（1969），　YosHINo（1975）が指摘

するごとく①道路や建物によって起状が形成され、大気の乱れが著しく大きい、②都市全体の影響で気

流に抵抗が生じ、気流の一部は都市の上空を乗り越えたり、都市を迂回する、③都市内での使用エネル

ギーが多く、熱エネルギーの放出がある、といった特徴をもつ。都市活動によって比較的低層から放出

された汚染物質は、このような気象場で拡散・混合される。また特に、谷間や盆地に立地した都市にお

いては、風速が弱く乱れが大きい結果、都市内部の汚染物質は比較的均一に混合して都市内部にとじこ

められやすい。このような都市における大気汚染の濃度分布を求めるために、対象地域として東京都お

よび京都市を選定した。

　東京都におけるSO2濃度の時間的変動の分布形を求めるために、まず1961年1月から同6月までの

6ヵ月間にわたって求められた1時間測定値のデータをもとにして、Table　3－8に示す各種統計量を

Table　3－8　0bserved　parameters　of　hourly　SO、　concentration　in　urban

　　　　　　areas　（Tokyo　and　Kyoto）

克　　　 Station P・・i・dn2）’i・m’）τ9‘）。2。9∂ ∂s　al）　α　　r

Tokyo「rbc　ho

Joht　o　Hokensho

Toritsu　Eiken

Kohjiya　HQkensbO

TokJe　T◎wer（25m）

　　　　　（127m）

　　　　　（228m）
Kyσt◎Shiyakusho

1969．1－3　1932
1969．　4－　6　　2069

tg69．　1－　3　　2051

1969．　4－　6　　2135

1969、1－8　i780
1969，　4－　6　　1875

1969．　1－　3　　2093

1969．　4－　6　　2177

1969．　4－　6　　2147

1969．　4－　6　　2146

1969．　4－　6　　2087

1971．4－6　2158

1S71．7－－9　2080

1971．10－12　2111

1972．　1－　8　　2123

93，7　68，2

38．9　30．0

88，3　70．0

62．6　　52．3

43．3　29，5

35．7　28，0

88．7　68．5

85．5　60，9

43，0　33，3

114．9　89．6

96．6　63．1

30．0　22，8

21．2　17．2

33，2　28，0

25．1　22．0

6300　　0．827　　0．7t7　　｜，765　　672．7　　1，73

976　　0．711　　0．645　　1．615　　239．2　　1，97

3325　　0，738　　0．426　　0，861　　　－　　　　－

1479　　0．619　　0．377　　1．006　　219．2　　3，69

1861　　0．867　　0．993　　2，368　　447．1　　1．20

656　0．713　0．515　　1．171　588．8　　1．97

4522　　0．738　　0．575　　1，357　　736　3　　2．07

4882　　0．874　　0，669　　1．332　　　－　　　　－

1156　　0．720　　0．624　　1．723　　167．6　　2．27

9298　　0．683　　0，704　　2，322　　267．7　　2．46

10100　　0、932　　1、083　　2．703　　821．2　　1、15

660　　0．724　　0．732　　2．006　　132．5　　1．90

218　　0．656　　0．486　　1，359　　　68．2　　3．01

452　　0．579　　0．409　　1，229　　　73．5　　4．00

227　　0．499　　0．359　　1．496　　　15．5　　8，91

一12，4

－12、1

－12，9

－12，4

－32．5

－17．2

一8．8

－5．7

－9．8

－8、4

－9．7

－8．9

－5．5

1）　unit　：　〔PPb〕　，　2）　n　：bOurs　of　ava“able　data．

a，αandγa爬e3Umated田rameterg　for　Pearson　Type　Vr　distオibuti㎝．
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市の濃度分布の分散係数δ2k・よび

歪み係数δ3の値をFig．3－10に示

した。臨海工業地帯周辺地域あるい

は単一汚染源地域のδ2，δ3の値に

比べて著しい特徴は、δ2，δ3が小

さい値を示すことである。Fig．3

－10のうちδ2，δ3ともに最大値を

示すデータは東京タワーの地上223

M　ke－　Viて測定されたものであり、

特異的なものである。

　都市における濃度分布は、Fig．

3－10から明らかなようにピアソン

系分布による分類でO＃　vr型であると

判定される。ま　ft　vr型のうちでも、

多くのデータのδ2一δ3の値はガンマ

分布と対数正規分布を示す2つの曲

線に挾まれている。

求めた。また同じく、京都市におげるSO2濃度の統計量についても、

データをもとに求めた。その結果も

Table　3－8に併記してある。両都

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4

めo。

O
　O

1971年度の京都市役所における

Fig．3－10

∪　ジ㌻
ぷ・513　°1
　　　　●14　．6

　　　　　Q5
Vorionce　coefficien†，　δ2

1．0

Classification　of　hourly　SO2　concentration

in　urban　areas　（Tokyo　and　Kyoto）

　Numbers　l　to　15　correspond　to　those

　in　Table　3－8．

Fig．3－llは京都市の頻度分布の1例である。

以上に述べた3種類の汚染地域の、δ2一δ3判定図上における定性的な特性をAとめるとTable3一
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Fig．3－llHistogram　for　hourly　SO2　concentration　in　Kyoto
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9のようになる。これらは対象汚染物質をSO2に限って得られた結果であり、他の汚染物質を対象に

すれば、環境中への排出形態および大気中での物理化学的挙動のちがいによって、kのずとその結論は

異なるものと予想される。

　　　　Table　3－9　　Qualitative　characteristics　of　the　distribution　for　each　area　type

Area　type

　　　　　Shape　of　the　cumn　lative　　Shape　of　the　　Peason

δ2　　　δs　　diStribution　on　log

　　　　　nomaユ　prob，　pape　r　　　　　distribution　　　　type

Littoral　industrial　arva　　　O～3　　0～9

1solated　source　　　area　　O～1　　0＾．6

Urban　　area　　　　　　　　O～1　　0～3

concave
convex
concave

　　　　ホJ－shaped　　　　I　，　W

　　　　ホ　unimodal　　　　　W

unimodal　　　　　W

■　nw川tend　to　be迦▲mo（ねl　shaped　vVien　there　is　bad【ground　polluUm．

榊　1twnl　t飽d　to　be　J－shaped　wh田tbere　is　m　bacnground　p〔川uti㎝．

第3節　汚染物質相互の濃度分布

　本節では、同一地点、同一期間に測定された複数汚染物質の相互の濃度分布について述べる。分布形

の解析は大阪府岬町における1974年9～11月の3ケ月間のデータを主にして行った。この地域は前節

に述べたごとく、当初は単一汚染地域であったが、火力発電所の大気汚染防止対策が進展し、上記測定

期間においては相当程度の環境改善の効が現われ、単一汚染源による顕著な影響はみられなくなった。

このことはTable　3－4に示す汚染物質排出量の低下状況からも類推できよう。したがって、上記測定

期間におけるこの地域の大気汚染は、大阪湾沿岸工業地帯や和歌山工業地帯からの広域的な流入汚染物

によってもひきおこされていると考えられる。以下に行う解析は、この条件下の大気汚染濃度に関する

ものである。

　　　　　　Table　3－10　0bserved　parameters　of　each　pollutant　at　Misaki，　Osaka

　　　　　　　　　　　　　（Sept．－Nov．，1974）

循　S　tat　ion　　Poll　tant ・iarn　Ig　σ2・9　e、δ， a　　　α γ

19●

1　

1

Kyoshi

Yokuba

　SO2

　NO

　NO2

0xidant
Suspended
par±iCUIαヒes

Wind　speed

　SO2

　NO

　NO2

0xidant
Suspende　d
particula匂s

Wind　speed

2099　　7．Ol　　5．82　　39，4　　0．719

2037　　　6．79　　　4．41　　64，！　　0．906

2101　　15．88　　12．52　　117．8　　0．787

1827　31．54　25．85　435．8　0．655

2148　55．45　49．09　987．8　0．475

2150　　15．00　　11．68　　104．2　　0．768

2117　　13．18　　11．81　　60．2　0．随7

1954　　 9．87　　6．16　　94．8　　1．028

2136　　15．48　　12．84　　101．4　0．724

2094　3e．34　25．46　857．6　0．616

　　69．銘　　　　　　　　0，807

2144　23．85　　16，26　3B9．1　0．994

0．801　2．683　　　17．8　　2．16　－5．34

1．392　4．919　　23．8　　1．21　－4．24

0．466　　1．080　　137．2　　2．51　－21．70

0．438　L399　　58．2　4．06　－7．44

0．321　L238　　41．8　8．63　－6．44

0．463　　0、831

0．346　　1．095　　22，0　　5．22　－8．69

0．968　2，082　259．2　　1．11　－29．16

0，423　　0、876

0．888　　1．239　　　52、8　　4．65

0．873　　2．004

0．596　　0．754　　　－　　　　一　　　　　一

The　units　of　su8pendα1　part　icu　late⑨a頂］wind　speed　areμ9／㎡and　O』m／紅，while　those　of

others　are　all　i　n　ppb．　a．αandγare　estimated　parameters　for　Pearson’lype　W　d垣tr輌buUon．

　　　　　　　　　　　　　　　－48一



　岬町においては、8測定局のうち

2局においてSO2，NO，　NO2，

Oxidant、浮遊粉じんの5汚染物

質と風向風速が測定されている。こ

の2局（孝子局、役場局）に関して

求めた統計量をTable　3－10に示す。

また変動係数と歪み係数の値をFig．

3－12に示す。これらの図表から明

らかなように、すべての汚染物質濃

度の分布形がPearson　W型によっ

て近似され、とくにSO2とOxidant

は対数正規分布に対応する曲線に近

接している。Fig．3－12で注目すべ

き点はNOであって、δ2，δ3はとも

に大きい値をとり、分布の形状はJ

型に近いものとなっている。

　次に各汚染物質の非超過確率を求

めて、対数正規確率紙にプロットし

た。Figs．3－13～3－20がその例

であるoplotting　positionは

6

5

1

O
　O 　　1　　　　　　　　2

Variance　coefficient，δ2

Fig．3－12　Classification　of　each　pollutant　distribution

　　　　in　Misaki（Sept．　to　Nov．，1974）Numbers　I，

　　　　2，3，4　and　5　indicate　SO2　NO，　NO2，0xidant

　　　　and　Suspended　particulates．　Stations　Kyoshi

　　　　and　Yakuba　are　indicated　by●and　■
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　　　　　　　loo
（ンDr碇ntrotion，　ppb　｛μ9／m3〕

Fig．3－13　Each　pollutant　on

　　　lo9－normal　probability　paper

　　　（Yakuba，　Misaki，　Jan．　to　June，1974）
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Fig．3－14　Each　pollutant　on

　　　log－normal　probability　paper
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第5節（3－7）のThomas　plotによった。　Figs．3－13，3－14は6ヵ月間の各汚染物質を1枚の図に

まとめたものである。各曲線の傾き自体の比較は意味がないが、これらの図によって対数正規分布への

定性的な適合度が明らかとなる。図中の。印は幾何平均濃度および±1．OO　agの値を示している。これ

らの図ではSO2，NO，NO　2が低濃度以外では比較的に対数正規分布に近いことが示されている。

ggee

999

99

1

Ot

QOt
　l

Fig．3－15

Kyoshi，Misoki（（）soka）
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lO　　　　　　　　lOO

Cα㎜tro↑ion　t　ppb

SO2　concentration　for

each　month

｜ooo
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Fig．3－16　Suspended　particulates

　　concentration　for　each　month
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　　Fig．3－19　0xidant　concentration　　　　　　Fig．3－20　Wind　speed　for　each　month

　　　　　　　　for　each　month

　Figs．3－15～3－20は5種類の汚染物質と風速の月毎の非超過確率を示したものである。　これらの

図で特に注目すべきはOxidantである。　Fig．3－19の7ヵ月分のデータのうち、その形状が下に凸で

ある5ヵ月分は、ll～3月の冬季のものであり、　Oxidantの高濃度発生が抑制されていることを示

しているo

　以上の解析においては、汚染物質相互に系統的な分布特徴は、NOを除いて見出せなかった。　NOに

ついてもδ2　一δ3判定図上でJ型の形状を示す領域に属したが、　これも低濃度域における測定技術が向

上すれば、格別の特徴はなくなるものと考えられる。

第4節　ピアソン系分布と対数正規分布

　前節までのδ2一δ3判定図による大気汚染濃度の分布形解析によれば、実際の分布形はピアソン系W

型によって近似される場合が多く、またそのうちの幾らかはピアソン系W型の1種である対数正規分布

によっても近似されることが明らかとなった。本章第1節において述べたように、大気汚染濃度分布形

のモデル化には、取扱いの簡便さと数学的性質の豊富さによって、対数正規分布を用いることが一般に

行われている。以上のような理由から、本節ではピアソン系W型分布を対数正規分布によって近似した

場合の誤差評価を行う。

　ピアソン系W型と対数正規分布の確率密度関数の比較は、既uc　Figs．3－6－b，3－llにおいて例示し

たとおりである。このような比較を更に直感的に行うため、ピアソン系分布の分布関数を対数正規確率

紙上に描いた。その方法と結果は以下のとtoりである。

　すなわちδ2一δ3判定図上の任意の点に対応するピアソン系分布を求め、その分布関数を対数正規確
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率紙上に求めた。Fig。3－21はδ3＝1．5に対しδ2ニo．4，0．6，0．8，1．oととって求めた分布関数である。

（δ2，δ3）ニ（0．4，1．5），（0．6，1．5）はW型、（δ2，δ3）＝（0．8，1．5），（1．0，1．5）は1型である。

対数正規分布は（δ2，δ3）＝（O．4365，L5）のときにW型によって近似される。

　Fig．3－22はδ2＝・0．6に対しδ3を1，2，3，4，5

と変化させて求めた分布形である。（δ2，δ3）＝

（O．6，1）は1型、その他はvr型に分類される。対

数正規分布は（δ2，δ3）＝（0．6，2．16）のときに

ピアソン系分布によって近似される。

　Fig．3－23はW型分布においてγの値を一10に

固定し、δ2＝O．2，0．　4，0．6，0．8，LOに対応させ

た分布形である。対数正規分布は（δ2，δ3）＝

（O．　25　，O．8155）のときvr型分布で近似される。

　以上の結果から類推できるように、δ2一δ3判定

図においてδ3＝δ2（δ2＋3）で示される曲線よb

上方に位置するデータの分布関数は、対数正規確率

紙上では上に凸の曲線となb、逆に下方に位置する

データは対数正規確率紙上では下に凸の曲線を描く。

　臨海工業地帯、単一汚染源地域および都市域とい

う3種類の地域の大気汚染濃度分布のうち、δ2一

δ3判定図において対数正規分布に対応する曲線よ

り上方に位置する（すなわちδ3＞δ2（δ2＋3））
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データが得られたのは、大阪府岬町と佐賀県唐津市の単一汚染源地域である。このことは、単一汚染源

地域においては他の地域と比較して低い平均濃度であるにもかかわら犬高濃度の発生があることを示してい

るといえよう。しかしながら、本節で解析された濃度分布は、第2章第5節に述べた大気拡散モデルによる

濃度分布と様相が異なることは、Fig、2－13およびFig．3－8を比較しても類推ができる。このような不一

致の理由としては次のようなことが考えられる。すなわち、単一汚染源地域における地表測定点の濃度は、汚

染源から測定点を直撃する風が存在するときのみ上昇するわけではなく、大志野ら（1975）が述べる如

く、その地域の気象と地形の条件によっては汚染物質は大気の循環流にのっても測定点に到達し、また

他の広域的な汚染源からの移流汚染物質によるバックグラウンド濃度によっても測定点濃度が上昇する

と考えられる。

　一方、第2章第5節で述べた理論分布に対応する実測分布は、MARTINE　and　BARBER（1966，1967）

による次のような観測結果から求められるので、ピアソン系による判定を行うと次のようになる。

　Martin　and　Barberは、英国Nottinghamshireの平坦な地域に立地する単一汚染源（High

Marnham火力発電所、出力1000MW）を中心とする半径4．8～4．6kmの円孤上にほぼ等間隔に16

基の導電率法によるSO2濃度測定機を設置し、単一汚染源によるSO2濃度とバックグラウンド濃度と

を測定した。使用した測定機の応答時間は約3分である。単一汚染源による汚染濃度の検出には、測定

点方向への風向時の濃度記録紙上に現われる特異的なピーク濃度からバックグラウンド濃度を差し引く

方法と、主風向を中心に90°の角度内にある5地点の濃度のうち、内側の3地点の濃度から、バックグ

ラウンドと考えられる外側の2地点の濃度を差し引く方法とが併用された。測定期間は1963年10月

から1964年9月までの1年間であり、その間の不安定、中立、安定の気象状態の出現頻度はそれぞれ

41％、28％、31％であった。また安定状態が続いた直後においては、fumigation効果とみられ

る高濃度が出現している。

　以上のような観測によって得られた単一汚染源による濃度の出現頻度を整理するとFig．3－24および

Table　3－11となる。地表測定点における

3分間最大値の変動は、第2章第5節に述べ　　99・　99

た気象変動による煙流中心軸の変動、および　　　ggg

汚染源の放出量の変動によるものと考えるこ

とができる。Table　3－llから明らかなよ　　　99

うに、ピアソン系分布による3分間最大値の　　　g5

分布形は1型と判定される。これに対し、1　　　90

時間平均濃度および日平均濃度の分布形はW　　　eo

型に分類される．平均化時間に・るδ、封び　lg

δ3の値の変化にっいては第5章第1節におい　　認

て述べる。　　　　　　　　　　30　　5　10　　50tOO　　500
　次に、実測値をもとにしてピアソン系W型　　　　　　　　　　C°ncent・°tion・ppb

分布と対数正規分布との適合性の比を・　　　Fig．3－24　Cumulative　frequency　distributions　of　SU2

LYNN（1Er74）の手法にしたがってtoこなう。　　concentration　from　power　station　only

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Data　are　taken　at　l　6　stations　around　the
　比較の対象とした実測値は・臨海工業地帯　　　　source　from　Oct．，1963　to　Sept．，1964　in

の実測値としてFig．3－3に示す大阪府堺市　　　　Nottinghamshire　by　Martin　and　Barber（1966）・
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Table　3－ll Properties　of　the　frequency　distribution　of　SO2　concentration　from

power　station　only　（Martin　and　Barber（1966，67））

S－min．maximum’Hourly　rnean　Daliy　rnean

ma　of　reoordings　of

　specified　averaging　time

WS 3177

4127

3177

4127

530

788

Mean　　concentration
　　　　　　　　（ppb）

　　SWS十　　W

67．3

90．7

80．5

30．8

88．7

35．7

6．1

7，3

6．9

Variance　coefficient
　　　　　　　　　　　　　　　　　，

　　　　　　　　　∂2

　　SWS＋　　W

1．815

1．288

1，496

0．927

1．225

1．153

1，619

2．287

2．094

Skewness　coefficient　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

　　　　　　　　　∂8

　W

　S

W十S

3．437

2．160

Z618

5．737

4，647

5，131

4、299

6．430

6．170

Mean　concα1trations　are　sligMy　different　from　the　original　ones．　1いs　due　to

the　calculati㎝of　the　moments　from　gr⊂則ped　data．　m“由ich■hepPards■orrectien

was司Plied．

　　an　recorder8．　W＝Oc仁，1963　to　March，1964．
　　　　　　　　　　　　　S＝Apri1，　1964　to　Sept．，　‘964．

Fig．3－25

7

6

5

4

3

2

1

ζ畠゜

8創

Type▽r　oreo（Beto　fype皿｝

、2

　　　　　　　　　ぴ評

護か
　　　“、“β

ぺ縛　　　　〆◎

　　　　　“、“β

　　　　　　　〈G（ひふaて碑

　　　sc、鴻　　　　　　　　　　N（）、

fWR
　　　s、“Ne

てsgP

Type　I　areo｛Beta）

　　も．O　Q2　04　06　08　LO
　　　　　　　　　　　　　　　Variance　coefficient，　62

Classification　of　the　distributions　on　6，一　0，　diagram　by　Lynn’s

testat　lO　ppb　width　of　interval

　　●and　O　indicate　log－normal　distribution　is　better　to　apProximate，

　　while　O　and①indicate　Pearspn　distribution　is　better，　at　Misaki

　　and　Sakai　respectively．
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のSO21時間値、および単一汚染源地域として大阪府岬町のSO21時間値である。先ず、これらの実

測値から1ケ月毎に分散係数δ2と歪み係数δ3を求め、その結果をFig．3－25のように示した。　Fig．

3－25において○，●で示されているデータは岬町におげる総計85ヵ月分であり、①，＠で示されて

いる44個のデータは堺におけるものである。僅かの例外を除いて、殆んどの実測値が対数正規分布も

しくはピアソン系W型によって近似されていることがわかる。

　次に1ヵ月毎の実測値をもとに（3－1）teよび（3－2）から対数正規分布のパラメータを求め、

第2章第4節に述べたモーメント法にょりδ2，δ3からピアソン系vr型もしくは1型のパラメータを求め

た。こうして求めた2つの理論頻度分布と実測分布との差の絶対値を、10，20，あるいは40ppbの幅

にとった各濃度区間毎に求めて総和した。対数正規分布とピアソン系分布との適合性の比較は、このよ

うな差の絶対値総和の大小によって判断した。Lynnが求めた結果と同じく、適合性の良否は濃度区間

幅を変えても2つの分布形モデルの間で逆転することはほとんどみられなかった。

　以上の結果をFig．3－25に示した。対数正規分布のほうが適合性がよし（データは●，＠で示し、ピア

ソン系分布のほうが適合性が良いデータは○，①で示した。但しδ2一δ3図上でピアソン系V型の曲線

より上方に位置する5個のデータについては比較は行っていない。

　Fig．3－25に対応するデータのうち任意に選んだ27ヵ月分のデータについて、パラメータ推定値を

Table　3－12に示した。まだ適合性比較の結果をTable　3－13に示した。　適合性の比較はLynnの

手法による他、x2一検定によっても行ったが、対数正規分布もしくはピアソン系分布の仮説は、有意

水準5％においては殆んどが棄却された。これは、データ数が多いためにおげる当然の結果である。

　本章第1、2節X・よび本節で述べたように、実際の大気汚染濃度分布は対数正規分布で近似できる場

合もあるが、そうでない場合もある。又、Fig．3－25にみられるようにピアソン系と判定された分布の

Table　3－12　0bserved　parameters　and　inspection　of　conformity：

　　　　　　data　of　SO2　at　Sakai　and　Misaki

Station　　PeriOd　n　　i　．　i　傘　　　e2
　　　　　　　　　　　　a「n　　gm

eg　　δ2 8
δ

α γ

Kyoshi

Higashihata

Tannowa

Ozaki

Hakotsukuri

Shorinji

Hamadera
Kanaoka

Kyoshi

17 293．1

412．7

524．4

285．9

414．6
568．9

219．4

185．5

110、5

728．8

1199．7

649．8

157．5

138．4

186．6

8458．9

2479．8

　92．9
261．1

270．5

1169．7

900．3

1144．3

887．0

240．8

　78．2
175，7

0．983　4．073
1．042　－・6．279

0．981　　　4．677

0．700　　1．862

0．650　　1．764

0．944　4．004
0．723　　2，559
0、480　　　1．467

0．496　　1．815

0．890　　2．419

0．635　　　1，338

0．747　　　1．577

0．730　　2．490

0．457　　t、001

0．593　　　1．785

0，506　　　0．92τ

0，411　　1．087

0．215　　0．309

0．392　　1，082

0．344　　0，812
0．369　　　0，724

0，306　0，805
0．350　1．643
0．377　　　1，186

0．486　1．685
0．244　　1、127

0．450　　　2．724

31．6

21．0

32，6

97．8

107．8

41．2

34．2

45、O

　l9．4

147．0

1306．2

922．7

　32，0

252．2

　48．7

1533．0

395，0

106。8

　78．8
191．5

4518．7
187．3

　20．2
　86．5

　33．6

　3．4
　3．3

12 一3．88
－2．97

－3．46

－9．35
－9．11
－3．　84

－5．ハ0

－7．　85

－5．　M

－7．90

s9．93
－44．24

－5．　35

－34．94

－7、32
33．　71

－12．67

18．27

－11．34

－23，77

214，08
－15．56

－4．87

－8，39

－6．17
－5．89

－3．59

■unit　：　〔ppb〕　　　　　　n　：bOurs　of　available　data

O，△，×at　P　and　L　indicate　the　best，　better，　and　less　c㎝formity　to　the　distributions　of

距ars㎝and　the　lo9－normal　respectively．
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Table　3－13　　Results　of　the　test　of　goodness　of　fit

　　　　　　　　　　　　　　　Chi－squme　test

Station　　R∋riod　　　　　　　　　　　　　　　　Pearson　　　　　　　　　　　S㏄ti㎝　　　　　　　　　　　　　　　　K　　　X2　　　Ju
Lqg－nomal
K　　　X2　　　Ju

Lynn’s　test

　Pea．　　L．N．

Kyoshi

Higashihata

Tannowa

Ozaki

Hakotsu㎞ri

Shorinji

Harnadera
Kanaoka

Kyoshi

71 20
P0

Q0
P0

P0
Q0
P0

P0

P0

Q0

51

O

○

O

O

41

O

O

243．9　　田3．9
103．0　　　　121，0

169，9　　　168，1

185，7　　　　168，4

58．8　　82．5
105．6　　　　95．3

151．7　　　135．8

78．5　　　67．4

ハ02．1　　　　92．0

268．9　　 174．1

181．9　　　135、2

227．3　　183．2
112．4　　 103．0
125．5　　　　171．7

1M，0　　　　92，9

287．9　　248．7

174．9　　13L8
38．0　　 102．6

94，6　　67．7
94．7　　　　40．0

123．O　　　l34，1

144．2　　 107．1

120．1　　　158．7

69．1　　　　60。1

186、7　　168．6
74．4　　　　124，7

111．3　　189．5

　　　　　　　　n・te．：O　in　Ju　c・｝umn　indicates　the　hypothetical　distributi・n　is　accepted

　　　　　　　　　　　　at　OOs　significal＝e　levei．

　　　　　　　　　　　　uni　t：ppb

実測値がLynnの方法によってはむしろ対数正規分布のほうが適合性が良い場合もある。このようなこ

とを考慮して、ピアソン系vr型および1型分布を対数正規分布によって近似表現した場合の誤差評価を

次のように行った。

6

58
一

窃

　0
　0　　　　Q2　　　0．4　　　0．6　　　08　　　　1．O

　　　　　　Variance　coefficient　，　S2

Fig．3－26　Evaluation　of　the　reiative

　　error　of　Pearson　to　log－normal

　　distributions　at　99．9　percentile

　　　point

6

5

一

一56一

」OO
Q2　　　0．4　　　　Q6　　　　Q8

　VarianCe　coefficient　，　S2

1．O

Fig．3－27　Evaluation　of　the　reiative

　　error　of　Pearson　to　log－normal

　　distribution　at　99．99　percentile

　　　point



　すなわちδ2一δ3判定図上において、δ2を固定して対数正規分布のパーセンタイル濃度を求め、次に

δ3を変化させて対応するピアソン系分布のパーセンタイル濃度を求め、両者のパーセンタィル濃度の

相対誤差を求めた。パーセンタイル濃度と相対誤差を与えると、δ2一δ3図上ではFigs．3－26，3－27

のような等誤差曲線が得られる。Fig。3－26は99．9％値におげる相対誤差を5％および10％にとb、

Fig．3－27は99．99％値におげる相対誤差を5％、10％、20％ととったものである。

第5節　対数正規分布のパラメータ推定

　前節において、大気汚染濃度分布の第1次近似として対数正規モデルを採用することの妥当性をピア

ソン系分布と関連させながら検討した。第4章以降では、理論的取扱いの簡便さのゆえに対数正規分布

を前提とした議論をすすめるが、時間の関数として求められる大気汚染濃度の測定値をもとにして分布

形を求める場合には、統計量に関する推定と検定を行う必要がある。そのため本節では、対数正規分布

のパラメータ推定について略述することとする。

5－1　対数正規分布のパラメータ推定

　観測された大気汚染濃度Xi（i＝1，2…，　n）が対数正規分布A（Pt・、　ag2）をなすとき、その母数であ

るμ、およびagの点推定は次のように整理できる。

最尤推定量（maximum　l　ikelihood　estimator）を灸およびa，で表わすと、これらはそれぞれ

次のようにして求められる。

n

Xn
1

＝

〈μ

n

　一

2）X

　n

（

nΣ＝
｛－　n　＝

ぴ Xn
nΣ；

ー2

・た、・［a］一。、・［写］－n－1魔であるから、殿不偏齪量（・…unb・ased　es・・－

　　　　　　　　　　　　　　　　n
　　　　v　　vmator）μ，Ogはそれぞれ次のようになる。

　　　　　　菖＝a　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3－1）

42－。h｛、ξ（1・・i）・一÷
Xn

ー
2

（3－2）

　対数正規分布のμは位置母数（10cation　parameter）、　agは尺度母数（scale　parameter）

であるから、MANN（1969）あるいは竹内（1975）の方法にしたがい、　最良不変推定量（best－

inVa・i・nt・・tim・t・・）n，碗は次のようVaなる。

　　　　　　tW　　　　　A
　　　　　　μ＝μ

　　　　　　η÷｛ゑ（1・・1）・一÷三1…2｝
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　以上に述べた3種類の推定量は、nが充分に大きいときは漸近的に同一となる。本論文では全体を通

じて最良不偏推定量が求められているが、後述する区間推定では何れの推定量によっても同じ結果が得ら

られる。一方、パラメータθの最尤推定量倉に関して、θの関数g（θ）の最尤推定量はg（倉）であるた

め、A（μ，ピ）の平均値アと分散02の最尤推定量含，合2は（1－3），（1－5）より次のようになる。

　　　　　　£　＝＝・xp（〈　1〈　　　　2μ＋2ag）

　　　　　　a2－・xp（2a＋as）｛・xp（ag）－1｝

　FINNEY（1941）は、対数正規分布の平均値はX＝1n　xなる変換値から求めるべきことを示した。

　　　　　　　　　　バFinneyは最尤推定量Xの性質を次のように表わした。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n＿1
　　　　　　。［£コー7。x，．n－1至1．－e・L2　iT

　　　　　　　　　　　　　　　　　　n　　2　　　　　　n

　　　　　　　　　　　→　x
　　　　　　　　　　　n→oo
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＿A＝⊥
　　　　　　Var［£コ・　exp・・＋割6Φ零1－2：～2－

　　　　　　　　　　　n2，．．・xp〈・・＋・～）・÷（a，2＋：・ご）

　　　　A明らかにXは偏bのある推定量である。このとき級数、

　　　　　　・（・）－1＋」㌣・＋（：E，z－liEl12），3詰＋（芸詰．di3。．3）＋…

　　　　　　　　　　　　　Aを導入すると、有効不偏推定量X’は次式によって示される。

　　　　　　£’一・xp（a）・（詫）

　　　　　　　　　　2　　　　　　　　　　〈’2

1－．亟L

　　n

，

（3－3）

1－n
｝

　Finneyはまた分散a　の不偏推定量aを上記級数g（t）を用いて次のように求めた。

　　　　　　a’・一・xp（・a）｛・（・含；）一・（：≡Fa；）｝　　（3－・）

　（3－3）（3－4）を求めるための近似式もFinneyによって与えられてas・　b、対数正規分布の平均値と

分散について、上述の方法と無変換で直接求める方法との効率に関する近似式も与えられている。

　対数正規分布ri（μ，ag2）の母数μおよびogの区間推定は次のように整理できる。

　すなわち無限個からなる母集団A（μ，σ～）からn個がサンプリングされたとき、標本対数平均値杉

e・tl・A（…、2／・）vaしたがい・統計量
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M．μ

t　＝ ，

は自由度　v＝n－1のt分布にしたがう。ここでtig2は（3－2）にて定義されるag2の不偏推定量で

ある。したがって信頼度（1一α）のμの推定区間は次のようになる。

　　　　　　M－・。ti、／fn≦μ≦X＋・。碗／石

ここでtαは自由度レ、確率αに対するt分布の両側α点であって次のように定義される。

　　　　　　　　　　　　、。r（÷）（1＋芸〕一（”＋D／2

　　　　　　1一α＝f　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　dy，　　　　　　〃＝＝n－1
　　　　　　　　　　　－・・　，，t“1丁r（⊃う

tαを直接求める近似式は、〃≧10の場合、竹内（1975）によって

　　　　　　・一再一

と与えられている。ここでUa／2は

　　　　　　1÷五u鵠・xp（÷…

であって、その近似値は（5－－9）～（5－10）によって求められる。

　いま次式で定義される統計量mを用いると、

　　　　　　m－・xp（ta菟／西）・

幾何平均濃度Xg，平均濃度Xの推定区間は次のようになる。

　　　　　　　　　v　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　v
　　　　　　exp（μ）・／m≦Xg≦exp（μ）・m

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　v　　　　　　・xp（x＋㍑　　　　　2）／m≦7≦・xp（樗）・m

　対数標準偏差σ9については・統計量

　　　　　　x・＿（・－D浮

　　　　　　　　　　　Og2　　　　，

が自由度レニn－1のX2分布にしたがうことを利用して、信頼度（1一α）の信頼区間が次のように

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一59一



求められる。

　　　　　　　　　　　　　（n－1）夜2（・－1）障
　　　　　　　≦θ92≦
　X2　（v：α／2）　　　　　　　　　　　　X2（・：1．α／2）

ここで、X2（v：Of2）の値を直接求める近似式には、　v≧30の場合、山内（1972）によって次式が

紹介されている。

　Wi　lson　一　Hilfertyの近似式

X・　（vα／・）≒・ o1÷勤馴・
　ここでuα／2は、正規分布の上側α／2点である。以上が対数正規分布の母数に関する区間推定である。

　大気汚染濃度を測定する場合、費用、労力などの制約条件によって連続的測定ができないことがある。

このような場合、従来の間欠的測定には平均値に関する推定誤差の考察がなされていないことが多い。間

欠測定に伴なうサンプリング誤差を定量化する新しい知見を得たので以下に述べる。

　すなわち、期間0≦t≦Tにおいて連続測定が行われれば総計N個の濃度が得られるのに対し、実際

の測定はn回（n＜N）行われたとする。このとき期間0≦t≦Tにおける幾何平均濃度i，＝exp（μ）

に関し、μの信頼区間は次のようになる。

x一伯ﾋ≦・≦M＋礁嬬
上式から、幾何平均濃度の信頼区間は次のように示される。

　　　　　　　ml　exp（〉μ）≦7、≦m、・xp（M）

ここで、m1，m2は抽出比（sampling　ratio）r＝n／N、標本対数標準偏差ifg、信頼度（＋α）

によって次のように求められる。

m1－
o一西蠕『

M2－exp o一晦焉『

　よって、連続測定が実施できないときには、平均濃度の信頼度を与えることによって抽出比が逆に求

められるので、必要測定数nを期間0≦t≦Tにランダムに配置すればよい。

5－2　順序統計量の期待値

　大気汚染濃度の実際的な測定は単位時間ごとに行われてtsり、有限時間には有限個のデータが得られ

る。連続的な確率密度関数f（X）、およびその分布関数F（X）をもつ母集団からn個のデータを求め、

それらを大きさの順にならべた値、すなわち
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x（1／。）≧x（2／。）≧”…’”≧x（。／。）・ （3－5）

は順序統計量（order　statistics）である。　KENDALL　and　STuART（1969）が詳細に、また岩井

・石黒（1970）が簡潔に説明しているように、x（i／．）の標本分布Piは次のような形をとる。

　　　　　　、P、」・（X・一）｝n’i｛1－・（X・・…）｝1－1dF（、、、．。、）　（、．6）

　　　　　　　　　　　　　　　　B（i，n－－i＋1）

上式は第2章第4節で述べたピアソン系分布のうち、（i，n－i＋1）を母数とするべ一タ分布である。

B（x，　y）はペータ関数である。i番目の順序統計量X（i／、）に対応する分布関数F（x（i／．））の、平均

と分散は次のようになる。ここでF（x（i／n））を単にFiと記す。

　　　　　　　　　　　　　’　　　1　f’F・・一…（1－・・）・－1dF・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0

・［F・］＝f，FidFi＝。（、，n－、＋1）

　　　　　　B（i十1，n－i十1）

B（i，n－i十1）

　i

Var［Fi］＝

n十1

　i（n十1－i）

（n＋1）2（n＋2）

（3－7）

順序統計量（3－5）を確率紙上ヘプロットする場合、超過確率は（3－7）を用いて求めるのが一般的

である。なk・この方法はトーマスプロット（Thomas　plot）と呼ばれている。また岩井・石黒（1970）

は（3－7）が超過確率の平均値を表わしているのに対し、中央値を表わすものとして次のようなヘイ

ズンプロット（Hazen　plot）を示している。

　　　　　　　　　　　　　2i－1
　　　　　　F・，・ed・anニ2n

　母集団の分布形が対数正規分布である場合、（3－5）に示される順序統計量にX（i／、）＝（lnX（i／n）

一　1・　lg）／a、なる変数変換を行・ても・その順序は変化しない・・うしてできた新し噸序統計量

　　　　　　X（1／n）・X（2／n）・’s”◆㌦　X（n／n）・

は標準正規分布N（o，1）からの標本となる。大気汚染を予測する場合、高濃度から数えてi番目の濃

度X（i、n）に対応する変数X（i／。）の期待値は式（3－6）より次式のようになる。

　　　　　　・［・X…／n・］一（。一、）ll、．1）r！oo°°・W－1｛1－・（・）｝’”　・・（・）・x・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1≦i≦n），

明らかに　E［X（1／n）］＝－E［X（n＿i＋1）／n］　（1≦i≦n），

ここで、
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・（・）一 ﾚ・（・）・…（・）詰・xp（一÷）

上式の値は計算が複雑であるため、nが大きいところでの精度の良い値が求められた例は多くない。数

表のうちではPEARsoN（E，S．）and　HARTLEY（1954）によるBiometrika　Tables　for　Stati－

sticiansがn＝2〔1｝26（2）50について2D（小数点以下2桁）の精度で、また山内二郎（1972）によ

る統計数値表がn＝2〔1｝50について10Dの精度でE［X（i／、）］を示している。　ここでは簡便な方法

としてHarterおよび竹内による近似的なE［X（i／。）］の計算法を以下に述べる。

　H．LHARTER（1961）は、　n＝2　（1）　100（25）250（50）400，　i＝1｛1｝［n／2］について数値計算に

よって5Dの精度でE［X（i／。）コを求め、その結果から次のようlt　BLOM（1954）の近似式を修正した。

・［・・i－n・コ≒・’1（。三＝1）

αの値としてBlomは簡略値として％（O、　375）を提案し、　KIMBALL（1960）も同様な値を使っている。

これに対してHarterは次式によってαを求めなおした。

　　　　　i－（n十1）0（E［X（i／n）］）
αi・n＝ @1－2¢（E［X、、／。、コ）

Table　3－14に示すαi，nの値はこのようにして求めたものである。　BlomやKimballにょるαニ％

はnが50以上になると小さすぎるため、Harterはn≦400にっいてE［X（i／n）］に対する最大誤

差が最小になる値としてαニ0．363を示している。更にHarterは、αの簡略値としてTable　3－15

を示した。i＝1　（1）［n／2］について同表のα、を採用すればE［Xq／。）］の誤差は0．004以下である。

Table　3－14　　Values　of　αi，n Table　3－15　Compromise

　　　　　　　values　of　α

n　　　an　　al．n　　αe，n

　20．3300．830　－
　4　　　0．349　　　0．847　　　0，859

　60．8590，3550．368
80．8640．8600．874
10　　　0．868　　　0．364　　　0．ms

t5　　　0．374　　　0．870　　　0、885

20　　　0，878　　　0．374　　　0．890

25　　0，381　　0．877　　0．894

50　　0．389　　0．884　　0．408
100　　　0．396　　　0．891　　0．412

200　　　0．402　　　0．896　　　0．419

400　　　　0．407　　　　0．401　　　0．426

To　e■“mateα’or　intermぬte

va1↓已80f　n，UI㊧t』follOwing

equation8　：

αn＝0．814195十〇．068886X
　　－0．010896×2

α…二 ｱ1！㌫吉1505期x

αバ8撒斐・醐2x
　　where　X－L　log‘on・

一62一



また、i＝1およびi＝＝　2｛1）［n／2］についてそれぞれα1－n，α2　nを採用すればその誤差は0．001以下
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，　　　　　　　　　　　，

となる。Harterによるαの値はnが400以下の場合についてのみ与えられている。　nが大きいときの

E［X（i／。）コの挙動については、竹内が次のように述べている。

　竹内啓（1975）はU（i／、）＝0（X（i／．））なる変数変換による順序統計量U（i／、）を用い、次のように

近似式を求めた。すなわち、

　　　　　　X（、／。）－e－1（U（i．。）），

であるから0－1をi／（n十1）のまわりでテイラー展開し、

　　　　　　・［・・一］一　e－1　（。k＋［・i［。÷11’・｛・（…　・　一　－f÷ttT　）

　　　　　　　　　　　　＋；回司ド・［｛・…。・一詰1121＋…，

ここでy（，／。・－e－i　（。÷1）・バ・た・、、．。、が母数（・＋1，・一・）のべ一・分布であ・か・

第2章第3節から明らかな如く

　　　　　　・［・…。・］一。÷1，

　　　　　　V・・［・・1－n・コー（二㌫；器）・

なる関係を用いればE［X（i／n）］は次のように近似される。

　　　　　　・［・一］≒y一ト＋，〆1，（、－n，）（吉1n諾牲）］

　上式はi～1もしくはi～nのときは役に立たない。そのような場合にっいて竹内は、指数分布にし

たがう変数としてV（D＝－ln［1一φ（X（1／n））］を導入しE［X（i／。）］のまわりでテイラー展開を行

い

　　　　　　V（。一一1・（1－e）＋1と、（X（1…一・［X（1／・・コ）

　　　　　　　　＋｛、（1：、）一，（1竺の、｝｛X（1／n・一・［X－］｝＋…，

と変形した。ここでg＝0’k一よびφの値はそれぞれE［X（1／n）］を代入した値である。nが大きい

時、上式の右辺第3項の｛　｝内が1／2　va収束することを利用すると、上式の期待値は次のようになる。

　　　　　　・［V（1）］≒－1・｛1－e（・［X・／・・］）｝＋S…［X（1／・・］

また新しい変数V（Dは指数分布にしたがう変数の最大値に等しいから、その期待値は
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・［v（。］－1＋圭＋9＋…＋k，

　　　　　　1imE［V（1）］＝10gn十γ，

　　　　　　n－→oo

である。ここでγはEulerの定数である（γ＝0．57721

あるからE［X（1／。）］は次のようになる。

撫・［X－］一・－1（°三15）

…）。nが大きいときVa，［X（1／。）］－0で

（3－8）

　竹内による近似式（3－8）の収束は相当に遅いため、nが大きくないところの近似式を次のように修

正する。

・［X（1．。，］－e－1（β・）

　　　　　　　　　　　n

いくつかのnに対してβ、を求めるとTable

3－16のようになる。ここで1imβn＝exp（一γ）
　　　　　　　　　　　　n－’oo
である。n≧25ではβ。は次式によって近似で

き、その精度は4Dである。

　　　　　　βn＝0．6381－0．00652871nn

Harterによるα1，nとβnの関係は、

　　　　　　　　　　n一βn（n＋1）
　　　　　　α1・・＝　n－2βn　・

Table　3－16　Values　ofβn

n2　4　6　81015Pn　　O．5726　　0．6066　　0．6152　　0．6182　　0．6198　　0．6198

n　　　20　　　　25　　　　60　　　100　　　200　　　釦0

β』　　0．6184　　σ6172　　0．6ハT2　　0．60n8　　0．6082　　0．5992

であるので、

　　　　　　1im　α1　n＝1－exp（一γ）＝0．4385……
　　　　　　　　　　，　　　　　　n－→oo

となる。これによって、nが大きい場合の最大値の期待値が、正規分布の逆関数を利用して高い精度で

求められる。

第6節　要 約

　既往の大気拡散理論の見地からいえぱ、他の汚染源の影響を受けない孤立した単一汚染源による大気

汚染でない限り、地表濃度分布形の物理的発生機構を厳密に秩序だてて明らかにすることは困難寸ある。

またたとえ、拡散理論から出発する濃度分布理論が体系化されたとしても、前章に述べた（2－31）ある

いは（3－32）から予測されるように、その数学的表現は高度に難解でありかつその表現のために要求さ
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れる拡散場の情報の形態は、複雑多量なものであると予想される。これに対し大気汚染制御あるいは大

気汚染影響解析の発展のためには、以上のような分布形発生の物理的追求の努力とともに、現実の大気

汚染濃度を把握してその統計的性質を整理することも必要である。本章で行った分布形解析はこのよう

な動機をもってなされたものであり、次のような結果が得られた。

　第1節においては、大気汚染濃度分布形を対象とする従来の研究をreviewした。　すなわち1950

年代に始まるこれらの研究は、当初よb対数正規分布との関連で遂行され、Larsenによって最初に体

系化の試みがなされたことが紹介された。わが国におけるこのような試みは、庄司・塚谷S・よび北海道

大学の井上らによって行われている。この種の研究にとって基礎的に必要なのは、パックグラウンド濃

度のない、発生源が特定された濃度分布に関する知見である。その例としてBarryによる放射性物質

（Ar－41）濃度の分布形が挙げられ、　Barry分布が指数分布であリピアソン1型分布（ペータ分布）

に対応するものであることが吟味された。

　第2節では、臨海工業地帯、都市域、単一汚染源地域の3種類の地域における濃度測定値の分布解析

が行われた。判定に用いたuniversal分布はピアソン系分布である。その結果、多くの実測分布はピ

アソンW型分布（第2べ一タ分布）によって近似されることが明らかとなった。分布形の地域特性は

Table　3－9にまとめられた。汚染物質毎の分布形解析は第3節で行われた。　NOの分布形状がJ型で

あること、Oxidantの高濃度発生が冬季に抑制されること、を除いて、汚染物質間には顕著な特徴は

認められなかった。

　第4節では、ピアソン系分布である分布を対数正規分布によって近似するときの誤差評価が行われた。

その手法には、両者に対する実測分布の適合度比較、toよび分布形シミュレーションの2つが併用され、

99．9　teよび99．99の各パーセント点における相対誤差の範囲がδ2一δ8判定図に示された。この結果

にもとづいて、大気汚染濃度分布形の第1次近似式として対数正規分布が採用されることとなった。

　第5節の前半部分は、対数正規分布のパラメータ推定に関する概説である。後半部で述べられた正規

分布の順序統計量の近似式は、変数変換によって対数正規分布への応用が可能な簡便式である。

　以上が第3章の要約である。
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第4章　大気汚染濃度の時系列解析

　ランダムに変動する大気汚染濃度の統計的情報は、前章までに述べた確率密度関数と本章において述

べる自己相関関数もしくはスペクトル密度関数によって得ることができる。本章ではこのような時系列

解析を、以下のような構成にしたがって述べることとする。

　第1節では、一般的な定常エルゴード時系列について自己相関関数とスペクトル密度関数を定義し、

その性質を概説する。な●この部分の詳細な理論的展開はBENDAT　and　PIERsoL（1971）および

MoNIN　and　YAGLoM（1971）カξ行っており、本節はこれらの必要個所を抽出したものである。

　第2節は時系列解析の計算条件を述べたものである。

　第3節は、大気汚染濃度の自己相関係数をその形状によって分類し、それに対応するスペクトルを求

めた結果を述べたものである。

　第4節では、汚染物質毎の時系列解析を行い、特にNOとNO2の季節変化の特徴を述べる。

　第5節は、第5章以降の展開に必要な自己相関係数とスペクトルの定式化について考察するものであ

るo

　第6節は以上の要約である。

第1節　概 説

　ランダムな時系列の統計的性質を表現するものとしては、第2、第3章で述べた確率密度分布の他に、

スペクトルと相関関数がある。スペクトルは、時系列の変動に寄与する周波数とその強さを示す概念で

ある。スペクトルを求めることは、時系列の中にかくされた周期庄を発見する手段として有効であり、

その物理的現象への適用はTAYLOR（1935）の乱流理論に端を発する。　またスペクトル関数のフーリエ

変換である相関関数は、任意の一定時間もしくは一定距離をへだてた時系列の相関性を示す概念である。

本節では、一般的な定常時系列をx（t）として、先ず上記2つの関数の概説を行う。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　o　時系列x（t）の自己相関関数（auto－correlation　function）C（τ）は、　BATH（1974）によ

れば次式によって定義される。

　　　　　ooC（τ）ニf　 x（t）x（t＋τ）dt
　　　　＿　oo

この積分の収束に関連して、C（τ）は実用上次のように定義しなおすのが一般的である。（MONIN

and　YAGLoM（1971））

　　　　　1im　lfT／2x（，）x（、・τ）・、
C（τ）＝
　　　　T→。。　T　　　　　　　　　＿T／2

定常時系列においては、C（τ）はτのみによる偶関数である。　C（τ）をC（0）で除して正規化したもの

を自己相関係数（auto－correlation　coefficient）といい、　r（τ）で示す。
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　　　　　C（τ）
r（τ）＝
　　　　　C（0）

Schwartzの不等式によってr（τ）は次の性質をもつ。

　　　　　　1r（τ）1≦r（0）＝1

時系列x（t）の平均値を1とすると、平均値が0の時系列u（t）＝｛x（t）－i｝の自己相関係数

R（τ）は次式で示される。これは正規化された自己相関係数であるが、一般には単に自己相関係数と呼

ばれているo

　　　　　　　　　　　　　　－2　　　　　　　　　　C（τ）－x
　　　　　　R（τ）＝
　　　　　　　　　　C（0）－－2

R（τ）からは次の2つの時間スケールが定義される。

Integral　scale e－fo°°R（・）d・

亨

Micro　scale v　ニ
一2／【d莞τ）

τ；O

これらのスケールは、TAYLoR（1921，1935）によってそれぞれaverage　size　of　eddies，

smallest　size　of　eddyとして乱流理論に導入されたものである。

　次にスペクトルについて概説する。時系列x（t）の平均パワー（power）は、次式が収束するなら

ば次式によって定義される。

i2－ hLM．．包1争・（・）・・

x（t）のフーリエ変換をF（λ）とすると、Parsevalの定理から、

　　　　　　云2一櫻，1。∬1・（・）1・d・．

一般に、x（t）のスペクトル密度関数（power　spectral　density　function）ψ（λ）は次のよ

うに定義される。以後これを単にスペクトルという。

　　　　　　　　　　　　　2πIF（λ）12
　　　　　　ψ（λ）＝lim
　　　　　　　　　　T→oo　　　　T

するとx2は次のようになる。

12ニf°°ψ（λ）dλ

　　　＿　　oo
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したがってψ（λ）dλは、波数λとλ＋dλとの間のxに寄与するpowerであることがわかる。波数

λを周波数nに変換すると、powerおよびスペクトルは次のようになる。

　　　　　　1・一∫°°ψ（。）d。

　　　　　　　　　－oo

　　　　　　　　　　　　　lF（n）12
　　　　　　ψ（・）二培　T

自己相関関数C（τ）とスペクトルψ（n）との間には次のような関係がある。これはWiener　Kinchine

の関係といわれ、乱流理論においてはTAYLOR（1938）が導いたものである。

　　　　　　　　　　　oo　　　　　　ψ（n）＝f　 C（τ）exp（－i2πnt）dτ
　　　　　　　　　　＿oo

　　　　　　　　　　　oo　　　　　　C（τ）＝＝f　 ψ（n）exp（i2πnτ）dn
　　　　　　　　　　＿　oo

ψ（n）は定義によって、実数値をとる非負の偶関数であるから、S（n）＝2ψ（n）（但しn〈0のとき

S（n）＝0）なるスペクトルを導入すると、Wiener　Kinchineの関係はBENDAT　and　PIERsoL

（1971）が整理したように、

　　　　　　S（・）－4　fo°°C（・）・・s（2…）d・・

　　　　　　C（・）－fe°°S（・）・・s（2…）d・・

となる。S（n）はone－sided　power　spectral　density　function，ψ（n）はtwo－sided

power　spectral　density　functionという。ここで正規化されたスペクトルψo（n）ニψ（n）

／12を用いれば次式が成立する。ここでψo（n）はtwo－sidedのスペクトルである。

　　　　　　ψ。（・）－2f°°R（・）…（2π・・）d・

　　　　　　　　　　　　O

　　　　　　　　　　　　　oo　　　　　　R（・）ニ2∫ψ。（n）…（2πn・）dn
　　　　　　　　　　　　O

明らかに、

　　　　　　　　°°　　　　　　　　1　　　　　1
　　　　　　　　　ψ・（・）d・＝IER（0）ニi・　　　　　　。∫

　　　　　　　　　　　　　　　　oo　　　　　　　limψ。（・）＝2∫R（・）d・＝2e．
　　　　　　　n－◆0　　　　　　　　0

ゆえに　integral　seale　eは低周波域の変動に依存する。

　時系列x（t）が周期Tの周期関数である場合の自己相関関数C（τ）とスペクトルψ（n）は、次のよう

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一69一



に表わされる。すなわちX（t）のフーリエ級数を

　　　　　　　　　
x（・）一 |㌔三（・。c・・nω・＋・。s・nnの・）

とすると、C（τ）は次のようになる。

・（・）一
梶{㌔（・～＋・i）。。、n。、

またこのスペクトル密度は次のようになるo

ψ（。）一⊥（、。2＋、。・）

　　　　4T

　以上が相関関数とスペクトルに関する概説である。次に、気象学に関連したスペクトル解析例につい

て述べる。

　BLAcKMAN　and　TuRKEY（1958）がスペクトル解析の最初の体系的な著書をあらわして以来、スペ

クトル解析は以前にもtして地球物理学なかんず〈気象学の分野の重要な手法となった。BXTH（1974）

は1953年から2°年間に発表さ批気象学Gける応用例を挙げている．そhvaよれば重要紋献の

みで200以上に達している。

　VAN　DER　H°vEN（1956）はBNLの125m気象観測塔に和て醐1」され嫁平風速のスペク、ル解

析を周波数域10－3～1031／hrにわたって行い、約4日と1分程度の周期のところにエネ，レギ＿ピ

ークがあり、2つのピークの間にエネルギーギャップがあることを見出している。

こ雄対し石崎ら（1gas）は・潮岬の高さ10mの風向風速計からIO－7～1、p、の範囲の風速変動の

スペクトルを求め、エネルギーキャップの存在を確認しているが、VAN　DER　HOVENの結果とは異な

b・1朋期のピークの存在を認めている・森（1975）は同踊岬のデー・から、1・一・～1・一・，p、の

スペクトルを求め、4日周期を頂点とするなだらかなピークと1日周期の鋭いピークを認め、更に4日

よ脹調期のエネルギーピークが存在しないと述べている．VINNICH・N・・（ISUO）は舳大気中の

風速の水平成分について、スペクトルは1年周期のピークがあb、2ヵ月と2～3日の間ではスペクト

・レ鯛瀕・の一1乗砒例し・1日一1・分の間ではn一晋砒例す・と述べ・い・．高周醐域では、

花房（1977）・島貫（1973）・P・・QulLL（ISU4）、　B・・cH（1973）らが体系的Va述べている。

　大気汚染分野のスペクトル解析例は、気象学分野のそれに比べて少ない。SHoJI　and　TsuKATANI

（1970，1973）は大阪市の浮遊粉じん濃度の1時間値をもとに1ヵ月間のスペクトルを求め、マルコフス

ペクトルで近似してし（る。その後（1975）、大阪と東京のSO2濃度の解析結果から、自己相関係数が減

衰成分と1日周期もしくは判周期の周期成分との和で示され・・とを述べた．大滝ら（1975＞は、京

浜地方47地点のSO2濃度1時間値について、3ヵ月分のデータからlag　time　72時間までの自己

相関係数を求め・T・bl・4－1に示す9種の類型□類した．その結果はFi。．4．1のと剖である。

SHoJI　and　TsuKATANIや大滝らの求めた自己相関係数の中に、1ag　timeの指数関数で近似でき

るデータがあることは注目すべき点である・同様の結果はP・LLA・K（1975）によ。ても得られている。

新村’清水（1977）は・大阪の都心部・工業地齢よび臨海工業地帯のS・，と瀦粉じん齪にっいて、
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Table　4－l　　Criteria　for　the　classification

　　　　　of　auto－correlation　 coefficient

　　　　　proposed　by　Ohtaki　et　aL　（1975）

Criteria Details　of　criteria

1

LEコ甲“citly　periodical　type

Q．Per　iodical　type，　bσwever　an　amplitude

@gradu自11y　damps　wi　th　tiπ宮

R・Exponentially　damped　type

H
メ」　r（t）　≧0．2，　t　：＝1，2・・　，24

a．r（t）≧0．2not　a11，　t＝1，2・　　，24

皿
a．rU｝≧0．8

aDrl1｝〈0．8

r（t）：autocorrelation　coeffcient　of　time　lag　”t”

Chiba　Pref．

Fig．4－l　Areal　distribution　of　each　type

　　　　　of　auto－correlation　coefficient

冬期と夏季にわけて自己回帰モデルによるスペクトル解析を行った。その結果によれば低周波成分を除

去したスペクトルはwhiteに近く、まだデータの統計的構造が1週間を単位として異なっていること

が認められている。以上が大気汚染分野の解析例である。次に計算方法について述べる。

　定常的な時系列の離散データから自己相関関数およびスペクトルを求める計算方法には、大別して

Blackman－Tukey法（以後BT法を記す）、高速フーリエ変換法（Fast　Fourier　Transform

法、以下FFTと記す）、最大エントロピー法（Maximum　Entropy法、以下ME法と記す）がある。

これらはそれぞれ異なった計算原理に基いており、標準法といわれるBT法は、先ず自己相関関数を求

め、これをWiener　Kinchineの関係式に入れてスペクトルを求めるものである。　FFT法は、原デ

ータをフーリエ変換し直接スペクトルを求め、これを再度フーリエ逆変換して自己相関関数を求める方

法である。これに対しME法は、　Wiener　Kinchineの関係式を制約条件として、データの情報量す

なわちエントロピーを最大にするようなスペクトルを推定する方法である。

　それぞれの計算方法の詳細についてはBLAcKMAN　and　TuKEY（1958）、赤池（1968）（以上BT法）

BENDAT　and　PIERsoL（1971）、　BXTH（1974）（以上BT法、　FFT法）、　LAcoss（1971）、

ULRYcH（1972）、日野（1976）（以上ME法）、花房（1977）（BT法、　FFT法、　ME法）から述べている。

第2節　スペクトルと自己相関係数の計算条件

次節以降の解析におけるスペクトルと自己相関係数の計算方法は、Blackman－Tukey法（BT法）

と最大エントロピー法（ME法）とを併用した。　BT法は自己相関係数の推定が簡単に行え、　ME法はスペク

トルピークの推定精度が良いという特徴がある。計算条件のうち両者に共通した項目は次のとts・　bである。

（1）対象地域、対象汚染物質、データの記録と整理は、第3章第2節に述べたとk・りである。

｛2｝第3章に述べたごとく、大気汚染濃度の確率分布は対数正規分布によって近似でき、又第5章以降

　の展開の都合上、スペクトルと自己相関係数はすべて濃度の対数変換値を用いて求めた。

（3）スペクトルは正規化された・w・一・id・d　p・wer　spect・al　d・n・ity　fun・ti・nψ。（・）を

　正の周波数について求めた。自己相関係数は正規化された自己相関係数R（τ）を求めた。
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（4）計算に用いるデータは1時間平均濃度であり、

　その長さは1ヵ月、3ヵ月もしくは6ヵ月である。

（5）計算結果は全て図形表示した。

　BT法を適用する場合の条件は次のとto　bである。

（1）BT法でψo（n）およびR（τ）の関数形を求めた。

（2｝計算は赤池（1968）の方法によった。特にR（τ）

　の1ag　timeの最大は、原則として1ヵ月間のデ

　〒タにっいて60時間、3ヵ月間のデータにっい

　て240時間、6ヵ月については430時間である。

　Spectrum　windowにはHanningの方法を用いた。

｛3｝欠測値もしくは濃度がOppb（もしくは浮遊粉

　じんについてはOPt　g／m3）であるデータについて

　はR（τ）を求める際に削除した。

C4）前処理としてトレンドを除去した。トレンドの

　モデルは、対数変換した時系列に対する1次式を

　用いた。

　ME法を適用する場合の条件は次のとk・りである。

｛1）’計算は花房（1977）による方法を基本とする

　BurgのME法である。予測誤差フィルターの項数

　は、1ヵ月間のデータの場合、60個とした。

（2｝ME法はスペクトルの計算に用いた。また結果

　の図形表示はnψo（n）とlnnを座標とし、　周

　波数別のエネルギー寄与率を求めた。

〔3）欠測値は便宜的に、全て0．5ppbとした。欠測

　数が対象期間の5％を越えた場合は、ME法は採

　用しなかったo

loo

tO

Q｜

゜°U1。。1

QOI　　　　　　al

F喧pmCV　n．1／hr

05

　　　　αコO｜　　　　　　　QOI　　　　　　　　QI　　　　　　Q5

　　　　　　　　　Fp　　γn，　1／hr

Fig．4－2－a　Power　spectral　density　by

　　Blackman＿Tukey　method　for　various

　　maXimUm　Iag　time　τmax

　以上が計算条件であ

る。次に使用したプロ

グラムの精度について

述べる。

ω1ヵ月間以上のデー

タのR（τ）および3カ

月間以上のψo（ri）の計

算はBT法によった。

Fig．4－2－aはFig．

LO

R（D

O

Fig．4－2－b　Generated　auto＿correlation　coefficient

　　　　　　　　Functional　form　of　R（τ）　is
　　　　　　　　・（・）一（トa）exp（－i）＋a　c・s（午）・

　　　　　　　　where　a＝0．15，⑫＝12hrs　and　τo＝24hrs．
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4－2－bに示されるモデル化した自己相関係数を1時間k・きにサンプリングし、BT法によってスペクト

ルを求めた例である。モデル化した自己相関係数は

・（・）一（1－・）・xp（－i）＋ac・・（％’。τ）・

で示されるため、Wiener　Kinchineの式からそのスペクトルは、次式のようにマルコフのスペクト

ルにn＝」一における線スペクトルを重ね合せたものとなる。

　　　　　τ0

　　　　　　ψ。（・）「＋i＝～1、＋Sδ（n－÷）

ここでδはDiracのdeltaである。　Fig．4－2－aに示すとおり、　R（τ）の最大1ag　timeτmaxを大

きくするにつれて分解能は良くなるが、τm。x＞360　hrsでは高周波数側での安定度が悪くなる。その

ため、3ヵ月間のデータについてスペクトルを求めるときは、τmax＝240　hrsとした。また1ヵ月間

のデータからスペクトルを求める際は、BT法を採用せずME法によった。

十

゜6忘，

Fig．4－3

ヰ

ヰ

十

十

　　　　　　　　　　　　　　　　　O．Ol
　　　OO　I　　　　　　　　QI　　　　　Q5　　　0．OOI　　　　　　　OLOI　　　　　　　　O．　l　　　　　O5

　　　　Frequency　n，1／hf　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Frequency　n・l／hr

Power　spectral　density　by　maxumum　entropy　（ME）method　for　various
t。，m　numb・・s　m・f　p・edi・ti・・e・…filt・・（SO、，　K・hiiy・・T・ky・・M・y　l969）

　Nis　the　length　of　the　data　which　are　sampled　by　unit　hour　interval．

　The　iowest　in　the　right　is　by　BT　method．

Fig．4－3は、任意の1ヵ月間のデータについてME法を適用し、　予測誤差ブイルターの項数m

を変化させftものである。この項数の最適数については、予測誤差を最小にする赤池の理論があるが、

Fig．4－3のような場合にはm・＝2～5のときに誤差が最小となった。しかしこれでは分解能が悪く、
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かつmを増加してもm＝100程度までは予測誤差に大きな変動は認められなかった。そのため分解能

と計算時間とから判断してm＝60を採用した。

第3節大気汚染濃度のスペクトルと自己相関係数

　第3章で述べた大気汚染濃度の頻度分布を求めたすべてのデータについて、時系列解析を行った。そ

の結果を整理すると、自己相関係数の形状を分類するための基準として次に示すClass　IからClass

IVの分類基準が得られた。殆んど全ての自己相関係数は、これらの分類基準の何れかに属するという新

しい知見が得られたので、本節では、時系列解析

の結果をこの分類基準に従って述べることとする。

　Class　l：　自己相関係数R（τ）が、τニ0

　　　　付近で減衰し、その後は0付近で不規則

　　　　に振動するような場合。

　Class　ll：　R（τ）がτ＝0付近で減衰し、

　　　　その後24時間周期の余弦波が卓越する

　　　　場合。

　Class‘：　R（τ）がτ＝O付近で減衰し、

　　　　その後は余弦波以外の24時間周期の振

　　　　動を続ける場合。

　Class　rv：　R（τ）がτ＝0付近で減衰し、

　　　　その後は12時間周期の規則的な振動を

　　　　続ける場合。

　なお、このような解析結果と第3章で求めた大

気汚染濃度の分布形との間には、地域的にも汚染

物質毎にも、明瞭な関連庄は認められなかった。

時系列と濃度分布形は互いに独立であることがう

かがえれる。

3－1　Class　Iに分類される解析例

　Class　1に分類される自己相関係数の例

を、そのスペクトルとともt／（　Figs　．4～7に

示す。

　Fig．4－－4は四日市市における1972年4

～9月のSO2濃度に関する計算結果である。

春季の自己相関係数R（τ）は、τ＝1．4日頃

まで正の値をとb、L4日くτ〈5日では

R（τ）～0，τ＞5日ではR（τ）≦0を示して

R（r♪

Apnl～JJne，｜972

　　σ事＝0．6｝6．Na＝2「84

QOl
　QOOl

July～Sept．，1972

　σ‘＝0．758

Fig．4－4－a

　O．01　　　　　　　　　0，1　　　　　　0．5

　　Frequency　n，　lfhr

Power　spectral　density

whose　auto＿correlation　coefficient

is　classified　into　Class　I　（SO2，

lsozu，　Yokkaichi）

Na　is　the　number　of　available　data．
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Fig．4－4－b　Auto＿correlation　coefficient

　　classified　into　Class　I　（SO2，　lsozu，

　　Yokkaichi）



いる。これに対し夏季のR（τ）は、τ＝6．3日まで正の値をとっている。　このことは　Integral

scale　eの値が大きいことを示している。スペクトルの形状は、両季節ともに1日周期の成分が若干

存在することを示している。

　Fig．4－5はFig．4－4におげる測定地点と同じ四日市市内の地点の、大気汚染が激しかった時期の自

己相関係数とスペクトルである。Fig．4－5とFig．4－4は、　Table　3－1に示すとk・り、確率密度分

布形がPearson　Type　IからType　Wへの変化し、かつ対数標準偏差agの値も大きく変化した例で

あるが、スペクトルや自己相関係数の形状には顕著な変化は認められない。このことは、Class　Iの

自己相関係数のみならず、次に述べるClass皿のFig．4－9およびその汚染度が改善された時点の

loo

lO

O．1

Apnl～S6pt．．1967

　　σe＝｜．223

　　　QOl
　　　oooi　　　　　　　　O，O　l　　　　　　　　Oj　　　　　　O．5

　　　　　　　　　　　　　Frequency　n，　1／hr

Fig．4－5－a　Power　spectral　density　whose

　　　auto＿Gorrelation　coefficient　is　in　Class

　　　I　（SO2，　lsozu，　Yokkaichi）

loo

lo

　　　0

　　　QO｜
　　　　O．COI　　　　　　　O、Ol　　　　　　　　O．　l　　　　　O．5

　　　　　　　　　　　　　Frequency　n．　1／hr

Fig．4－6－a　Power　spectral　density　by　ME

　　　method，　whose　auto＿correlation　coefficient

　　　coefficient　is　in　Class　I　（Suspended

　　　particulates，　Misaki，　Osaka）

05

Fig．4－5－b　Auto＿correlation

　　　which　is　classified　into

　　　lsozu，　Yokkaichi）

coefficient

Class　I　（SO2，

Q2

O

（5寸⊂

O
QOOl OOI　　　　　　　　O．　l

Frequθncy　n，ワhr

O．5

Fig．4－6－b　Power　spectral　density　by　ME

　　　method　to　represent　the　power　intensity

　　　（Suspended　particulates，　Misaki　Osaka）
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Fig．4－－13（後出）においても同様であった。

R（τ）はFig．4－5－bに示すようvcτ＝＝40日まで

求めてみたが、特に大きな形状の変化は確められな

いが、τ　＝＝14日までみられた4日周期の波がそれ

以後はみられなかった。

　CIass　Iに分類される大気汚染物質には、浮遊

粉じんが多い。Fig．4－6－aは大阪府岬町のスペク

トル例である。Fig．4－6－bは濃度変動のパワーの

分布を示したもので、10～6日、18時間、　9時

間の各周期にピークがみられる。これは24時間周

期のピークが認められなかっためずらしい例である。

Class　Iにあてはまるデータには、　Fig．4－6－b

にみられるようにn＝0．01～0．031／hr付近でパ

ワーの落ちこみがある。Fig．4－7－a，bは、　BT法

とME法によるスペクトルとパワーの分布例である。

3－2　Class皿に分類される解析例

　スペクトル解析の結果、見かけ上、最も出現頻度

が多い類型は、余弦波で近似される自己相関係数を

もつものであった。Fig．4－8はその例である。

Fig．4－8はTable　3－1に対応する四日市市のSO2

濃度から求めたものであるが、特に1972年10～12

月の3ヵ月分のデータは欠測値が多く、当然のこと

ながらスペクトルの安定性が悪くなっている。それ

でも24時間周期で鋭いスペクトルピークが認めら

れ、自己相関係数に余弦波が含まれていることがわ

かるo

　Fig．4－9はClass皿もしくは後述のClass

ロに分類されるデータについて、対数変換処理の前

後のスペクトルと自己相関係数を求めたものである。

Ioo

10

0｜

　QOI　　OOOI　　　　　　　　　OOI　　　　　　　　　　Q｜　　　　　　　0L5

　　　　　　　　　Frequency　n，　レhr

Fig．4－7－a　Power　spectral　densities　by

　　the　methods　of　ME　and　BT，　whose

　　auto－correlation　coefficient　is　in　Class

　　I　（SO2，　Kohjiya，　Tokyo）

　　　Solid　and　dotted　｜ines　indicate　the

　　　spectrums　by　ME　and　BT．

ε

so・I

e

　　　　　　　　QOI　　　　　　　Ol　　　　O5

　　　　　　　　Fr8qu⑤ncy　n，　1’hr

Fig．4－7－b　Power　spectal　densities　to

　　represent　the　power　intensity　by　the

　　methods　of　ME（solid）and　BT
　　（dotted）　（SO2，　Kohjiya，　Tokyo）

対数変換処理前の濃度時系列から直接求めたスペクトルは、低周波数域（すなわち長周期成分）におい

てパワーが小さく、高周波数域（n＞O．1　1／hr）において大きくなっている。これに対し変換処理

後には高周瀕域での・ぺ・・ルは周瀕の一計・乗蹴肌て急激噸少してい…た自己相

関係数はFig．4－9－bのように、変換処理前のものは正のピークが鋭く、負のピークはゆるやかである

が、対数変換処理後には両者のピークの曲率は似かよったものとkる。
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　　任三寸

oo

AprトWne　l　96丁

10 十

」」ly－Sept．1967

lO一　　　十

｜0

Oct～Oθc．1967

輪
」　　　1

O．1

QOl

十

Q5

100

lO

Ql

0．Ol　　　　　　　Ql

Frequency　n．　1〆「hr

　　O．Ol
　　O．∞l　　　　　　　　O．Ol　　　　　　　　　O」　　　　　　Q5

　　　　　　　　　　　　　　Fr閃uency　n，　If’hr

Fig．4－9－a　Companson　of　the　spectra
　　　between　original　and　log－transformed

　　　time　series　of　concentration　（SO2，

　　　Misaki，　Osaka）

　　　　　Solid　and　dotted　lines　are　derived

　　　　　from　log＿transformed　and　original

　　　　　time　series　respectively．O．001

Fig．4－8－a　Power　spectral　densities　whose

　　　auto－correlation　coefficients　are　class＿

　　　ified　into　Class　ll　（SO2，　Yohgyo　　　　　l。

　　　shikenjo，　Yokkaichi）

1

O

SO宮．Aロil～畑鳩，Ig6ア

0
1 　2　　　　　　　　4

r《と，Ju‘y～Sり，・－967

5 6 8 9

OO
1 　2　　　3　　　4

r防lO6’－D“．，1967

5 6 7 8 9 め

00
2　　　∋　　　4 5 6 7 8 9 lo

Fig．4－9－b　Comparison　o；the　auto＿

　　　correlation　coefficients　between

　　　original　and　log－transformed　time

　　　series　of　concentration　（SO2，　Misaki，

　　　Osaka）

　　　　　Solid　and　dotted　indicate　log－

　　　　　transformed　and　original　time　series．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3－3　Class薗に分類される解析例
　Fig．4－8－b　Auto－correlation　coefficients　in

　　　　Class　H　（SO、，　Yohgyo　shikenjo，　　　　　Class　lは、自己相関係数が余弦波以外の強

　　　　Yokkaichi）　　　　　　　　　　　　　　い24時間周期の周期性をもつ関数で近似される

場合である。Fig．4－10に示す東京タワーの解析結果のうち、　Class　Iに分類されるものに地上25

mおよび127mで観測されたSO2濃度がある。このような場合、自己相関係数は周期24時間の三角波

と指数瀬関数の和によ。て近似される．高周波数域ではψ。（。）。。n－i～n－・の関㈱・認められる。

　Fig．4－11－aは6ヵ月間のSO2濃度を解析したものである。スペクトルの安定性は良く、24時間、
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QO｜　　　　　　Ol
　Frequaney　n，　1／hr

0．5

Fig．4－10－a　Power　spectral　densities

　　whose　auto＿correlation　coefficients　are

　　in　Class皿（SO2，　Tokyo　Tower）

Fig．4－10－b　Auto＿correlation　coefficients

　　in　Class　田　（SO2，　Tokyo　Tower）

hO

O．1

　　　O．Ol
　　　O、001　　　　　　　　　0．Ol　　　　　　　　　　Ol　　　　　　　O5

　　　　　　　　　Frequency　n，　1／hr

Fig．4－ll－a　Power　spectral　density　for　long

　　sampling　Period　whose　auto－correlation

　　coefficient　is　in　Class　ll　or　m　（SO2，

　　Kohjiya，　Tokyo）

1．o

a5

Fig．4－ll－b　Auto＿correlation　coefficient　for

　　long　sampling　period　（SO2，　Kohjiya，

　　Tokyo）

12時間k・よび8時間を周期とするスペクトルピー

クが認められる。Fig．4－11－bは同じ期間を含む

9ヵ月間のデータから自己相関係数を求めたもので、

Class皿もしくは璽に分類される。

3－4　Class　IVに分類される解析例

　このClassは12時間周期の成分が卓越して振動するもので、　Fig．4－12はその例である。　このよ

うな挙動を示す自己相関係数はNO，NO2濃度の時系列に多く例がみられるので、次節において説明す

ることとする。

　自己相関係数のその他の形として大滝ら（1EIZ5）は、　Table　4－1に示すもののうち1－2として24

時間周期をもちながら減衰するパターンを示しているが、これはコレログラム解析において濃度時系列
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を定常とみなし、トレンド除去を行わなかった

ために得られた結果と考えられる。また井上・

谷沢（1973）は、減衰項と振動項の積で表わさ

れる自己相関係数を提案している。このような

自己相関係数は、本解析全体を通じて例をみな

かったが、モデル化の際には注目すべき形であ

ると考えられる。

第4節　汚染物質毎のスペクトルと自

　　　　　己相関係数

　人間の諸活動によって大気中に排出された諸

種の大気汚染物質の大気中における挙動は、発

生源の形態や大気中における物理的・化学的反

応機構のちがいによって、汚染物質毎に異なっ

ていると考えられる。このことは、第3章にお

1．O

O

OO

Fig．4－12　Auto＿correlation　coefficients　which

　　are　in　Class　IV　（SO2，0saka　eiken）

いて扱った濃度の頻度分布についてもあてはまるが、濃度の時系列に関しても例外ではない。本節では、

大阪府岬町の大気汚染を例にとり、同一地点、同一時間に測定された5種類の大気汚染物質濃度と風速

lO

IO

O

Ql

lO

lO

lO

Ol 斗

OOI　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　OOI
OOOI　　　　　　　　QOI　　　　　　　　Ol　　　　　　O5　　　　0．001　　　　　　　QOI　　　　　　　　Ql　　　　　　Q5

　　　　　　　　Freqvency　n．　1／hr　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Frequency　n，　1／hr

　　Fig．4－13　Spectra　for　each　pollutant　and　for　wind　speed

　　　　　　　　　Data　are　from　Kyoshi（Misaki），Osaka，　Sept．～Nov．，1974．
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のスペクトル解析にっいて述べる。

　Fig．4－13は、同一地点、同一期間に測定した大気中のNO，NO2，SO20xidant，浮遊粉じんの

各濃度、および風速のスペクトルである。測定地点は大阪府岬町（孝子）、測定期間は1974年9～11

月の3ヵ月間である。これらのスペクトルに特徴的な点は次のとおりである。

｛1｝何れの汚染物質にも明瞭な24時間周期のピークが認められ、濃度時系列の強い日周期成分の存在

　が明らかである。これらのピークの強さは、Oxidant，　SO2，NO，　NO2，浮遊粉じん、の順である。

　また12時間周期の成分も認められるが、浮遊粉じんのそれは極く弱いものである。

（2｝NOにはn＝0．021／hr付近の2日周期ピークおよび6時間、5時間周期のピークがみられる。

（3）高周波数域にむけるスペクトルの形状は、それぞれn－1（NO，風速）、　n－15（NO2，SO　2）、

　n－5／3（浮遊粉じん）、n－2（Oxidant）に比例して減少する成分に、一見white　noiseに近い

　ランダム成分が重ねられている。

〔4〕風速のスペクトルには4日周期のピークが認められる。また0．1～0．251／hrおよび0．25～0．5

　1／hrの周波数域では、ほぼwhite　noiseに近い形状を呈し、高周波数域での変動エネルギーが大

　なることが示されている。

　Fig．4－・14は、同じく大阪府岬町（役場）のスペクトルである。これはFig．4－13における測定地

点から丘陵をはさんで2．1㎞の距離にある海岸近くの測定地点のデータから求めたものである。スペク

トルの特徴はFig．4－13に関するものとほぼ同様である。

　Fig．4－15は、　ME法によるスペクトルである。ピークの位置は汚染物質毎に少しずっ移動している

が、その中でもSO2の2日周期、浮遊粉じんの18時間周期の成分がみられることが特徴である。

to

IO

0

Ol

Q6。Ol

Flg．4－14

十

十

十

lO

｝O

lO

Ql

十

十

十

十

　　　　　　　　　　　　　QOI
O．Ol　　　　　　　　Ql　　　　　　O．5　　　　0COI　　　　　　　O．Ol　　　　　　　　O．1　　　　　0，5

　Freguency　n・　1／ht　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Frequency　n，　1／hr

Spectra　for　each　pollutant　and　for　wind　speed

　Data　are　from　Yakuba（Misaki），Osaka，　Sept．～Nov．，1974．
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　スペクトルや自己相関係数の季節変動が最も大きい汚染物質はNOとNO2である。その例をFig．4

－16とFig．4－17に示す。　Fig．4－17－aの1974年1～3月、4～6月、　toよび1975年1～3月の

データには欠測が多く、滑らかな結果は得られていない。これらの解析結果の特徴を以下に列挙する。

lO

10

O

Ol

O．Ol

　O、OOI

十 O．1

十

十

十

Fig．4－15

　　　　　　　　　　　　　　　　　　QOl
O．Ol　　　　　　　　Ql　　　　　O．5　　　0COI　　　　　　　O．Ol　　　　　　　　O，l　　　　　O5

　　Frequency　n，　1／hr　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Frequency　n．　｜／hr

Spectra　for　each　po日utant　by　ME　method

　Data　are　from　Yakuba（Misaki），Osaka　in　September，1974．

lo 1、0

N（㌔．」口凡一Mbrch．｜974

NO；Jon－Mordh．1974

6　　　　7　　　　8　　　　9
％仇

2　　　　5　　　　4 5　　　6　　　　7　　　8　　　　9　　　10
％研

1 2　　　　3　　　　4　　　　5 lo

NO　1句σ11～Ju蘭．　tg74 NO巳．妬riI～よm●、1974

OO
2　　　　5　　　　4 5　　　　6　　　　7　　　　8　　　　9　　　　10

oo

23456789K）
06血

NO；W．←Nev．・　19T4

％α

NO霞：S●が．～N切、－974

2　　　　3　　　　4 5　　　6　　　　7　　　　e　　　g　　　eo 2545678910
wOO

NO：Jon－　Mcrth．1974

2　　　　5　　　　4 5　　　　6　　　　7　　　　8　　　　9　　　　10
O

　Nq，Joo－Merch，1974

　　　　　4　　　　5
2　　　　5 6　　　　7　　　　8　　　　9　　　　｝o

Fig．4－16－a　Seasonal　variation　oT　duし∪－

　　　correaltion　coefficient　for　NO

　　　Data　are　from　Kyoshi（Misaki），Osaka．

Fig．4－16－b　Seasonal　variation　of　auto＿

　　　correaltion　coefficient　for　NO2

　　　Data　are　from　Kyoshi（Misaki），Osaka．

一81一



％研

NO●．Jon－MkX1》h，　1974

OO

23456ア8910
No■．㎏」｝～J頃t●，‘9ア5

OO

23456789めNO巳．S●回～No‘．1旬4

」OO

23456789K）N（㎏．よm～㎞‘’974

2ヨ456789to
Fig．4－17－a　Seasonal　variation　of　auto

　　correlation　coefficient　for　NO

　　　Data　are　from　Yakuba（Misaki），

　　　Osaka．

Fig．4－17－b　Seasonal　variation　of　auto

　　correlatlon　coefficient　for　NO2

　　　Data　are　from　Yakuba（Misaki），

　　　Osaka．

ω　冬季のNO　2の自己相関係数の減衰はゆるやかであり、周期成分は三角波とみなすことができる。

（2｝春季のNO2の自己相関係には、12時間周期の成分が現われる。

（3）冬期のNOの自己相関係数は三角波とみなすことができる。

（4｝春から秋にかけて、NOの周期成分の正のピークは三角波とみなすことができ、12時間周期成分

　が認められる。

第5節　スペクトルと自己相関係数の定式化

　大気汚染濃度の時間的変動を、物理的機構をもとにして述べるためには、第2章第5節において触れ

た大気拡散式もしくは大気拡散方程式から出発するのが一般的である。このような方法にもとつくモデ

ルをMechanistic（source－oriented）modelという。しかしながらBENARIE（1974）が体系

的に整理したように、この方法の抱えている課題は多く、例えば拡散式に入れるべきパラメータをとっ

てみても、結局はその時間的変動の情報が必要となる。

　大気汚染濃度の時間的変動を統計的に把握する手法には、スペクトル解析がある。本節は、これまで

に述べたスペクトルと自己相関係数の解析結果からこれにいくつかの定式化を試み、もって濃度時系列

の統計的構造を明らかにしようとするものである。

5－1　Ctass　I，皿に分類されるスペクトルと自己相関係数

　Class　Iの自己相関係数R（τ）は次式で近似される。
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R（τ）＝exp（一一）
　　　　　　　　2

ここでeはlntegral　scaleである。スペクトル

ψo（n）は、マルコフのスペクトルと呼ぱれ、

　　　　　　　　　　　　2e
　　　　　　ψ・（n）＝1＋（2。。の・・

で表わされる。このスペクトルの形状はFig．4－2

－aにおいて線スペクトルを除いた右下りの曲線で

示される。低周波数域でのスペクトルの値は2εに

近づき、高周波数域ではバ2に比例する。　縦軸に

nψo（n）、横軸にlnnをとってパワーの寄与率を

面積で示す表示をするとFig．4－18に示すように

Q4

03

20

Ol

o
lσ3　　　　　　　　｜（丁2　　　　　　　　10

　　　　　　　　Frequency　n．　1、hr

Fig．4－18　Power　spectral　density

　　functions　corresponding　to　each

　　auto＿cOrrelation　coefficient

　　　Parameters：2＝12hrs，τo＝24hrs，

　　　20＝24hrs，　a＝0．2．

n＝1／（2πe）においてピークをもつ対称形となる。

　Class皿に分類される自己相関係数は次式によって近似できる。

　　　　　　・（T）一（仁・）・xp←i）＋ac・・（T6・）

これは周期τo、振幅aの余弦波と減衰成分の和であり、そのスペクトルは次のとおりである。

ψ・ω「鷲…：；1、＋9・（n一計・
δ：delta関数

このスペクトルの形状は、マルコフのスペクトルにn・＝1／τoの周波数の線スペクトルが加わったもの

で、Fig．4－2－aの極限状態として示される。またパワーの寄与率を表わす図はFig．4－18に示され

ているo

5－2　CIass艮に分類されるスペクトルと自己相関係数

　このClassの自己相関係数R（τ）を、指数減衰成分Ro（τ）と高さh、底辺2a、周期τoなる三角

波成分Rl（τ）の和によって近似すれば、その式形は次のようになる。

R（τ）＝Ro（τ）十R1（τ）

・。（・）一（i－》）・xp（－i）

R1（T）一隠三∴レ｛一（2≒a

　　　－2芸計s㎞⊆篇；）

　　　　　　　　　　　　　　－83　一

）｝c・s（

｝2C・・（

　2πm　　　　τ）
　　τ0

2πm　　　τ）
τ0



第1節にて述べたフーリエ級数表示の自己相関係数と原変動との対応から、Rl（τ）で示される正規化し

た変動Xl（t）は次のようになる。

X1（・）一
uﾜ：・in（π元・）c・s（2：三・）

これは、高さH＝，ifil’750／711，幅a，周期τoなる矩形パルスである。したがって、濃度の時系列には

高さXg　exp（H　ag），持続時間a，周期τoの矩形パルスが入っているも解釈できる。

　Classロの自己相関係数の三角波はFigs．4－16，4－17に示したように、周期τoと底辺2aが等

しい場合が多い。この場合のR1（τ）は

　　　　4h　　°°
R1（τ）＝
怦齒ｻ、…

÷…（2πm　　　τ　τ0）・

となり、スペクトルψo（n）は次のようになる。

　　　　　　◎oψ・（・）－2f。 R1（τ）cos（2πnτ）dτ

　　　。。　　　4h2
㌔．6、…m・πδ（

よってスペクトルは、周波数がn＝m／τo

（m＝1，　3，　5，…）のときに線スペクトルとな

るoFig．4－19はRo（τ）において2＝12hrs，

R1（τ）にお・いて2a＝τoニ24　hrs，　h＝0．4

とし、級数を第10項までとって作った自己

相関係数モデルである。このようなモデルを

1時間間隔で240時間まで発生させ、BT法

2mπ　　一2πn）
τ0

］O

Rω

L了O

・　＃＄2㎞　r，＝24㎞　 h＝c．d

s＝‘2㎞

2345678910　　La8　nme　t．　doy

Fig．4－19　Trigonometric　auto＿correlation

　　c（）efficient

によってスペクトルを求めた例がFig．4－20である。

　このような線スペクトルの検出に適した計算法は、既に述べたようにME法である。　Fig．4－21は、

大阪府岬町の各種汚染物濃度のスペクトルピークをME法によって求めた一部である。0．001～0．5

1／hrの周波数帯域内でのパワーの寄与率はNO，　NO　2，0．，SO2，浮遊粉じんの順であり、高周波

数域での線スペクトルが認められる。

　高周波数域での線スペクトルを発生させるため、次式で示される自己相関係数を作b、BT法によっ

てスペクトルを求めた。

・（・）一（1一三・・／・）・xp（－i）・三≒i㌔、

　　　　…s（2；／iPll・）＋・h・c・s（誓・）

｛sml講’フ：°1）｝2

Figs．4・－22，4－23はその結果である。　Fig．4－23のように高周波数域において鋭いピークが出現す
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Fig．4－20－a　Spectral　density　function　by

　　　BT　method　for　trigonometric　auto＿

　　　correlation　coefficient

Fig．4－20－b　Power　spectral　function　by

　　　BT　method　for　trigonometric　auto＿

　　　correiation　　ooefficient
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Fig．4－21

O．01 O．1 0．01 O．1

Spectra　by　ME　method　showing　many　peaks　in　the　range　of

high　frequency　for　each　pollutant（Misaki，　Osaka，　Sept，1974）
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1．O

R（τ）

OO

　　　　　　　　　　6　　　　　ロ
Rω＝°・62exp仁昔）＋…cos階）＋2Σ書一Σ｛si？XeX？［c。s（2簑n・）

　　　　　　　　　　‘＝l　　　　　　　　　　　　n＝1

［

2 3　　　4　　　　5

　Lag　time　nday

6 7 8 9 lo

Fig．4－22　Generated　auto＿correlati　on　coefficient

　　　R（τ）includes　three　components　that　are　exponentially　damped，

　　　cosine　and　6　rectangular　series．　（τi，　ai，　h，）　are　（96，48，0．2），

　　　（48，24，0．1），　（24，12，0．り，　（18，9，0．06），　（15，7．5，0．05）　and　　（12，6，0．05）

　　　whereτi　and　ai　are　in　hOun

loo

IO

Ql

Q6。。1
O．OI　　　　　　　Ql

Frequency　n，｜／hr

Q5

Fig．4－23－a　Power　spectral　density　by　BT

　　method　for　generated　auto＿correlation

　　coefficient　shown　in　Fig．4－22

O．2

O忘寸‘

も∞1
0．Ol　　　　　　　O．l

　Frequer、cy　n，　1／hr

0．5

Fig．4－23－b　Power　spectral　function　by　BT

　　method　for　generated　auto－correlation

　　coefficient　shown　in　Fig．4－22

るような場合、自己相関係数をそれぞれのピークに対応する余弦波の和として近似することも可能であ

る。この場合、原系列X（t）はそれぞれの周期に対応する三角関数の和と解釈できる。原系列X（t）、し

たがってまた濃度時系列X（t）が、フーリエ級数的に三角関数の和であるか、　もしくは矩形波の和であ

るかは解釈の分れるところであるが、各種大気汚染源からの環境中への汚染物質排出が日、周、季節な

どの人間活動の周期に一致しておおむね矩形波的であることを考慮するならば、実際の大気汚染濃度の

変動は、このような矩形波が気象要素等によって不規則に乱された結果であるとみなすこともできる。
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5－3　ClaSS　Wおよびその他に分類されるスペクトルと自己相関係数

　12時間周期の自己相関係数をもつClass　IVの近似式はClass　llに準じたもので、そのスペクト

ルは、n＝1／241／hrおよびn＝1／121／hrに線スペクトルをもつものである。

　その他の形として井上・谷沢（1973）が提案している自己相関係数は、次式で示される。

R（τ）＝Ro（τ）十Rl（τ）

　　　　　　・・（・）一（1－・）・xp←f）

　　　　　　R1（・）－aexp←；）・・s（晋・）

そのスペクトルは次のようになる。

　　　　　　　　　　　　2（1－a）e
ψ・（n）＝ P＋（2。。の・＋・el

1

1＋｛・・（・＋十1｝2

　　　　　　　　　　十　　　　　　　1

　　　　　　　　　　　1＋｛・・（n－÷）el｝2

右辺第2項はτ1＜2〆5π2のときにn＞0なる周波数n㎜において極大値をとる。n㎜とその極

大値は次のようになる。

　　　　　　1
n　　　　ニmax @2π　e　1τ1

　　　　　1

　　　　τ1

4π・elτ『＋4π24～一τ12－4π2　e　、2

　　　　　　ψ0（nm。x）＝・
　　　　　　　　　　　　　4π（・『＋4π2勾一2πり

スペクトルの形状はFig．4－18に示すとk・りである。

2
τ

　　　　　1
十
　1＋（2π・＿の2

第6節　要 約

　大気汚染濃度の分布形解析は、濃度の出現頻度の統計的性質を明らかにすることを目的とした。これ

に対し本章で行った時系列解析は、大気汚染濃度の時間的変動に関する統計的性質を明らかにするため

のものである。もし分布形が対数正規分布によって近似されるならば、濃度の出現頻度の統計的性質は

幾何平均値と対数標準偏差によって決定することができる。大気汚染制御の見地からいえぱ、幾何平均

値は汚染物排出量とほぼ1対1の対応関係があることが予想される。一方、対数標準偏差は発生源のみ

ならず、大気拡散場の気象や地形によって影響されると考えられ、その情報は本章で解析されたスペク
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トルや自己相関係数によって得ることができる。なお付言するならば、スペクトルや相関関係数は広く

通信、振動、音響、自動制御等の分野で発展せられているが、その概念の物理的現象への応用は大気の

乱れに関するTaylorの研究をもって初めとする。本章第1節では、　Taylorによるスペクトルの概念

を略述するとともに、大気乱流および大気汚染に関する最近の時系列解析の研究を概説した。

　時系列解析の計算条件を特に詳しく示すために、節を設けて第2節とした。スペクトルは、同じデー

タを3人に与えれば相異なる3つの結果が得られると言われるほどに、計算条件の選択には広い選択肢

がある。本章で使われた計算方法は、Blackman－　Tukey法（BT法）とMaximum　Entropy法

（ME法）である。後者の分解能は前者に比べてはるかに高く、少ないデータで有効な結果が得られる

が、計算時間は同じ程度である。そのため自己相関係数はBT法による一般的方法を用いた。

　第3節では、大気汚染濃度の自己相関係数の形状を4つのClassに分類し、各Classにあてはまる

自己相関係数とスペクトルの例を示した。そのなかでもCIass　ll（自己相関係数が24時間周期¢）余

弦波と減衰成分との和で近似される）に分類される例が最も多く、大気汚染濃度が強い周期性をもつこ

とが示された。スペクトルの形状は、高周波数域において周波数nに対しnHl～バ2に比例して減衰す

ることが認められた。

　第4節では汚染物質毎の時系列解析を行った。24時間周期成分の強さはOxidant，SO2，NO，

NO　2，浮遊粉じんの順であり、それぞれ12時間周期成分も認められた。また本解析例の場合、高周波

数域でのスペクトルの形状は、n－1（NO，風速）、　n－L5（NO2，SO2）、n－　Y3（浮遊粉じん）、

n－2 iOxidant）に比例し、　NOや風速が高周波数域で大きいエネルギーをもっていることが明らかと

なった。顕著な季節変動が認められたのはNOおよびNO2であった。

　以上の時系列解析では、高周波数域でのスペクトルにゆっくりした白色雑音が加わることが認められ

た。このような現象をミシュレートするために、第5節では自己相関係数をいくつかの三角波によって

合成し、近似スペクトルを求める試みがなされた。このようなモデルは、大気汚染濃度が異なる周期を

もついくつかの矩形波とランダム成分から構成されていることに対応するものである。

　以上が第4章の要約である。
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第5章　大気汚染濃度の平均化解析

　前章までの解析は、固定点において測定された大気汚染濃度の1時間値を基礎に行った。一方、大気

汚染の人体影響は一般に、特定期間内でばく露された大気汚染濃度の総体によって発生すると考えられ

るために、大気汚染濃度を対象とする研究は、ばく露時間との関連で進められなければならない。

　ここでいう「ばく露時間」とは、大気汚染の影響を受ける人体を対象にしたときに使い、大気汚染濃

度自体を対象にしたときは「平均化時間」と記すことにするが、両者に関する数学的表現方法は同一で

ある。

　ばく露時間もしくは平均化時間の関数として大気汚染濃度を扱う場合、明らかにその分布形もばく露

時間や平均化時間の関数となる。とくに濃度Xの分布形をf（X）とするとき、次式によって定義される

パーセンタイル濃度Xpも、ばくろ時間や平均化時間の関数であり、影響解明のための大気汚染の定量

的表現に重要な位置を占める。

，－J．X・・（X）・・，ここでパーセ・・は1・・，であ・。

　　　0

　本章の目的は、大気汚染の定量的表現形式を得るために、ばく露時間もしくは平均化時間の関数とし

ての、濃度分布形やバーセンタイル濃度などの挙動に関する統計的知見を求めることであり、その構成

は次のごとくである。

　まず第1節に鉛いては第2節以降の平均化理論の基礎となる確率密度関数の平均値とパーセント点に

ついて述べる。確率密度関数は平均化時間の関数であるが、第2節ではその関数形について種々の自己

相関係数を導入して理論解を求める。

　第3節では応用問題の展開を行う。本節は4部に分けられ、超過確率の理論と実際、最大値に関する

グンペル分布の応用、超過回数の理論解、大気汚染制御目標への応用などについて扱う。

　第4節はパーセント濃度および最大値と平均化時間の関係を総合したアローヘッドチャートについて

述べる。アローヘッドチャートは、大気汚染濃度の挙動に関する情報を最も簡便に表現するものである。

ここでは他の研究者によるアローヘッドチャート理論の吟味、k・よび実測値との照合を行う。

　第5節は以上の要約である。

第1節　概 説

　大気汚染濃度は一般に、一定の空間中に存在する大気汚染物質量をもって定義される。大気汚染濃度

の実際の測定においては、一定時間に捕集される一定量の空気中に含まれる大気汚染物質を体積比もし

くは重量比によって表示する。それゆえ、時刻tにおける瞬間的大気汚染濃度をx（t）とするとき、実

際に測定される大気汚染濃度は時刻tと平均化時間sの関数となる。これをXs（t）と記す。

X、（・）－t　t・（・）・・ （5－1）
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平均化時間sを単位時間にとった場合の濃度を、これ以降X（t）と簡略化して表示する。それゆえX（t）

は離散的時系列として測定が可能であるが、単位時間を小さくすることによって、事実上連続的時系列

として議論が可能であるとする。

　第3章で述べたごとく、大気汚染濃度の時系列X（t）の確率密度関数（probability　density

function）f（X）は非負の非対象分布をなす。いまf（X）を対数正規分布によって次のように近似す

ることとする。

　　　　　　・（X）一疏≒、…｛一（1nX誤）2｝　　（5－2）

ここで、Xgは幾何平均（geometricmean）、　agは対数標準偏差（10gari　thmic　S．D．）である。

時系列X（t）を広義定常確率過程であるとすると、その平均値（mean）元は次のようになる。

　　　　　　X＝E［X（t）］

　　　　　　　一抵，？9・（・）・・一∫：・・（・）・・

　　　　　　　　　一　　　σξ
　　　　　　　＝＝Xg　expスー

また分散（variance）02は次のようになる。

σ2ニV。，［X（t）］

一煕±「⊥1（x（・）－7）2d・－Jご（・－51’）・f（・）・・

　一る｛・xp（2・～）一・x，（・；）｝

　－12｛・xp（・S）－1｝

（5－3）

（5－4）

　パーセンタイル濃度（percentile　concentration）は次のようにして求められる。いま、100

p％濃度をXpと記すと定義によって次式が成立する。

　　　　　　　　　Zp　　　　　　P－∫　　　　　　　　　　　f（X）dX
　　　　　　　　　O

　　　　　　　－∫r誌当一（ln　X－ln　Xg　　　2σ♂）2｝・・

u＝（ln　X－ln　Xg）／agなる変数変換を行うとdX＝ag　X　duだから

　　　　　　・一］蒜　一」妾・・
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　　　　　　　一∫yp　9（。）・u－・（，，），

　　　　　　　　＿oc

ここで、g（u），の（u）は標準正規分布N（0，1）の確率密度関数teよび分布関数である。　変数変換後

のypは

　　　　　　y，一（1・X，－1・石）／a、・

であるから、N（0，1）の100　p％点をUp（≡φ一1（p））とすると、

　　　　　　Up　Og＝ln　Xp　一　ln　Xg

が成立する。したがってパーセンタイル濃度は次式によって与えられる。

　　　　　　Xp＝　叉9　exp（Up　ag　）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－5）

上式は幾何平均値と対数標準偏差によって表わされたパーセンタイル濃度であるが、平均値X　と分散

a2を用いることもできる。すなわち（5－4）から、

　　　　　　a、－1・（・2／72＋1）

　　　　　　　　＝1・（1＋C：）　，

ここで、Cvは変動係数（coefficient　of　variation）である。また（5－3）から

　　　　　　　　　　　　　　　　2　　　　　　－　　　－　　　　　　Og
　　　　　　Xg　＝Xexp　　－－
　　　　　　　　　　　　　　　2

　　　　　　　　一τ／／而一．

よってパーセンタイル濃度は

　　　　　　X，－i。xp｛。，1。（1＋C』）｝／／TF67，　　　（5－6）

となる。

　また逆に、パーセンタイル濃度Xpと平均値Xを用いてagを求める場合には、（5－3）と（5－5）

より、

　　　　　　ag－｛：：二i；i；：：；；KIII：：：：：：：：　（5－・）

となる。但し有限時間における離散的濃度時系列を扱う場合には、上式においてUpの代りに第3章第

2節において述べた順序統計量の期待値E［X（i／n）］を使わなげればならない。
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　標準正規分布N（O，1）のパーセント点Upは各種の数表に示されている。例えば「新編統計数値表」

には10Dの精度でのニ0．5（0．001）0．999なる上側パーセント点が与えられてte　b、また「統計数値表」

には5Dで¢＝0．5（0．001）0．999なる上側パーセント点が与えられている。パーセント点の内挿につ

いて竹内啓（1975）は次のように述べている。

　いまφ（U）＝αとなるUを求めるため、その付近の近似値をUOとし¢（UO）＝α一dα，U－UO＝

duとおくと、

　　　　　　・・一・（・・）レ・一与（d・）・＋u・？’（・・）・……｝・

これを∠uに関して解くとhニdα／g（uO）とk・くて、

　　　　　　・－u。＋・［1＋芸・＋2ui＋lh・＋6u皇7u・h・＋……，（5－8）

が求められる。この式はuに関して0．1間隔の数表があれば5Dの精度で任意のパーセント点を与える

ものであるo

　計算機を用いる実用上の目的からは次のような近似式がある。

1）HASTlNGs　et　al。（1955）の近似式

　　　　　　0．5≦p〈1のとき

　　　　　　　　　　　　　　　　ao十alZ
　　　　　　　　　u・≒z－1＋、，z＋、、z・・z＝－21n（’－P）　（5－9）

　　　　　　0＜p≦0．5のとき

　　　　　　　　　　　　　　　　ao十aI　Z
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，　　z＝ヅ「：≡一一　　　　　　　　（5－9’）　　　　　　　　　Up≒－z十
　　　　　　　　　　　　　　　1＋bl　z＋b，　z2

　　　ここで、　　　ao＝2．30753　　　　　b1＝0．99229

　　　　　　　　　al＝0．27061　　　　　　　b2　＝　0．04481　．

　　この近似式の最大絶対誤差ε（p）は次の式でtoさえられる。

　　　　　　1ε（p）　1く2．9×　10－3

2｝山内（1965）の近似式

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　恥≒・g・（P－；）｛・（2・・611786－y晋慧95）｝2　（5－1・）

　　　ここで、y＝－1・｛4P（1－P）｝

　　　　　　　　・9・・X　＝：｛三1．
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この近似式の相対誤差εR（p）は次の式でtoさえられる。

1・。（P）1＜4．9×IO”4

3｝TODA（1967）の近似式

・，≒・g・（P－｛）｛・（・。＋・1y＋・，y・＋…＋al。y1・）｝e
（5－11）

ここで、 y－－1・｛4P（1－P）｝

ao　＝　　。15707　　96288io十　1

a1　＝　　．37069　　8700610－　l

a2＝一●83643　5358910－3

a3＝一．22509　47176io－3

a4＝＝ @　。68412　　1829910－5

a5　＝＝　　e　58242　　3851510－5

a6　＝一．10452　7497010－　5

a7　＝　　．83609　3701710　－　7

a8　＝一．32310　8127710－　8

ag　＝＝　　．36577　6303610－10

alo＝　　．69362　3398210－12　．

この近似式の相対誤差は次の式でおさえられる。

　　　　1εR（P）1＜L2×1（「8

第2節　平均化理論

　広義定常確率過程とみなされる大気汚染濃度X（t）の時刻toにおける濃度は、

時間sの関数であり、その式形は次のように（5－1）と等値である。

toから以前のばく露

±∫°X（・。＋・）・・

S　＿s

人や動植物が大気汚染にばく露されるときの濃度も、上の式形から明らかなようにばく露時間sの関数

である。したがって大気汚染の評価は、種々のばくろ時間に対応した一定レベル以上の濃度の出現確率

や、一定レベルをこえる超過回数、最大濃度などの組み合せによって行わなければならない。本節の目

的は、このような組み合せの定量的表現の基礎となる分布形のばく露時間による変化について、理論的

な証明を行うことにある。

　X（t）の確率密度関数f（X）が対数正規分布によって近似されるときの平均化理論は次のとte　bであ

るo

　大気汚染濃度Xの対数をとりX＝lnXとすれば、時系列X（t）に対応して時系列X（t）が得られ

る。ばく露時間sで平均化した時系列をX、（t）と記すと、これに対応してXs（t）が定められる。　ここ

でf（X）が対数正規型であるので、平均化操作は次のような幾何平均を用いることとする。

・・（・）一・xp｛ぱ1・X（・＋・）・・｝ （5－12）
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X、（t）の平均値をX、標準偏差をag（s）、確率密度関数をB（X、）と記すと、　B（X，）次のように表わす

ことができる。

　　　　　　・（Xs）一西1、（、）・xp｛一（蒜…；2｝　　　（5－13）

　すなわちB（X，）は正規分布N（X，Og（s）2）であり、（5－12）のような幾何平均操作によって叉は

一定値exp（Xg）を保つ。　Xs（t）の標準偏差であるag（s）はsの関数であb、　sの増大について減少す

ることが予想される。ag（s）の関数形は次のようにして求められる。

　いまX（t）を次のようにスペクトル表示にて表わす。

　　　　　　　　　　＿　　　　　　oo　　　　　　X（t）＝X＋∫・xp（itλ）dZ（λ）

　　　　　　　　　　　　　調

ここでz（λ）はスペクトル分布関数F（λ）と次のような関係をもつ直交過程であb、iは虚数単位、λは

波数である。

　　　　　　E［ldZ（λ）12］＝dF（λ）

時系列X（t）の分散魔を考えると定義によって、

　　　　　　σ《－E［IX（t）一引2］

　　　　　　　　　　　oo　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　oo
　　　　　　　＝・E［1・xp（itλ）dZ（λ）1・・p（－itλ）dZ（λ）］
　　　　　　　　　　　ax）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＿◎o

　　　　　　　－∫°°dF（λ），

　　　　　　　　　＿oo

となる。これに対しXs（t）の分散σξ（s）は

　　　　　　・ξ（・）一・［1書・（・）・・－Xl2］

　　　　　　　　　一・［1÷」°％一・xp（・tλ）dZ（・）・・12］

　　　　　　　　　一・［1£exp（i：：）一’dZ（・）12］

　　　　　　　　　一］：｛s’：iご／2）｝2dF（・）

　　　　　　　　　一・川si：：…sl2ψ（・）…

となる。ここでψ（n）はX（t）のスペクトル密度関数、nは周波数でλ＝2πnの関係がある。　ψ（n）

をプーリ1変換して上式を相関関数表示に書き換えると、
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　　　　　　・ξ（・）－2i～ll（1－9）・（・）…

となる。ここでR（τ）はX（t）の自己相関係数（autocorrelation　coefficient）である。いま平

均化時間を単位時間にとったときの時系列の分散を特に強調して魔（1）で表わすと、任意の平均化時間

sの移動平均時系列の対数標準偏差は次のようになる。

　　　　　　ag（s）＝Og（1）　G（s）／G（1）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－14）

　　　　　　・（・）－9　Jl（1－9）・（・）・・　　　　　　（5－15）

　第4章で述べたごとく、大気汚染濃度の自己相関係数は地域や発生源の違いによって種々の関数形に

よって近似される。ここではそれらの中から一般的な式形で表現される2つのケースにっいてG（s）の

関数形を示す。

1）自己相関係数が減衰項と振動項の和となる場合

　　　　　　・（・）一（1－a）・xp（－i）・・…（寄・）　　　　（5－16）

　　　　　　・（・）一・（1－a）fl　l　7－i＋・xp（一÷）｝

　　　　　　　　　　・；÷2☆｛1－一・2：s｝

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－17）

　上式は、a＝0のときにR（τ）＝　exp（－9／のに対応し、　a＝1のときに周期的振動をする時系列に

　対応する。

2）自己相関係数が減衰項と減衰振動項の和として近似される場合

　　　　　　・（・）一（1－・）ex・←i）＋ae・p（－i）…（2ξτ）　（5－18）

　　　　　　・（・）一・（1－・）芸｛7－i＋・xp（÷｝

　　　　　　　　　　　＋・・芸〔i｛1＋（2等i°）2｝－S’。e°exp（一昔）…（Z－6s）

　　　　　　　　　　　一｛1－（2：1・）2｝｛1－・xp（－i）…（2ξs）｝〕／｛1

　　　　　　　　　　　＋（2πeo　　τ0）2｝2　　　　　　（5－19）

　　上式は、a＝0のときに単純マルコフ系列の自己相関係数であるR（τ）＝exp（一τ／e）va対応し、

　a＝1のときに減衰振動をする自己相関係数に対応する。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－95一



大気汚染濃度の確率密度関数が対数正規分布によって近似されるとき、ばくろ時間sによって平均化

された時系列の確率密度関数は（5－13）を変換して、

　　　　　　　　　1
f（Xs）＝
　　　　　Pta、（・）x、

・xp

o一（ln　X、－ln　Xg　　　2ag（s）2）2｝・

（5－20）

と表わされ、そのパラメータag（s）は（5－14）～（5－19）によって表現される。またパーセント濃度

は（5－5），（5－6）に準じて与えられる。種々のばくろ時間sとe，eoに対するG（s）の値を計算した

結果をFigs．5－la，5－1b，Table　5－1に示す。またFig．5－2には（5－16），（5－17）においてa＝0

とし騨純マルコフ系列の場合のa・（・）／a・（1）の値をe－（℃・（・）・・）の関数として示してあ・・
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Table　5－1 Computed　values　of　G（s）for varlOUS integral　scaleS

Averag　1㎎

　　time

1＝4h 1＝5h 1＝6h 1＝7h
G（s） G（s）／G｛1）　G（s） G（s）／G（1） G（s） G（s）／G（1） G（s） G（s）／G（1）

1h
2

3

4
　6

12

1day
　2

　3

　4

1week
　2

1month
　2

　4

0．92163
0．　85225

0．79064

0．73576

0．64278
0．45551

0、27792

0．15278

0．10494
0．07986
0．04649
0、　02353

0．01090
0．00546

0．00274

1．00000
0．96162
0．　92621

0．89349

0．83513
0．70303
0．54914
0．　40715

0．33743
0．29437
0．22458

0．15977
0．10875
0．07700

0．05449

0．93654
0．87700
0．　82673

0．77915

0．69610

0．51761

0．33058
0．18663

0．12924

0．09874

0．05775

0．02932

0．01360

0．00683
0．00342

1．00000
0．96880

0．93955
0．　91211

0．86213
0．74343
0．　59412

0．44641
0．　37149

0．　32470

0．24833
0．17693
0．12053
0．08537

0．06042

0．94668
0．89756

0．85225
0．81038

0．73576
0．　56767

0．37729
0．　21876

0．15278
0．11719
0．06888
0．03508

0．01630
0．00819
0．00410

1．00000
0．97371

0．94881

0．92521

0．88159

0．77436

0．63130
0．48071

0．40172

0．35183
0．26973

0．19249

0．13123

0．092留

0．06589

0．95403　　1．00000

0．91119　0．97729
0．87123　　0．95562

0．83390　　0．93492

0．76635　　0．89625

0．60867　　0．79875

0．41871　　0．66248

0．24918　　0．51106

0．17554　　0．42895

0．13520　　0．37645

0．07986　　0．28932

0．04080　　0．20680

0．01899　　0．14110

0．00954　　0．10001

0．00478　　0．07081

1ニ8h
1 9h 1＝10h 1ニ12h

G（s） G（s）／G（1｝　G（s） G（s）／G（1） G（s）　G（s）／G（1） G（s｝ G（s）／G〔1）

lh
2

3

4

6
12

1day
　2

　3

　4

1week
　2

1month
　2

　4

0．95960

0．92163

0．88589
0．　85225

0、79064
0、64278
0．45551

0、27792

0．19753
0．15278
0．09070

0．04649
0．02168
0．OlO90
0．　00546

1．00000
0．98001

0．96083
0．　94240

0．90770
0．　81844

0．68897

0．53816
0．45371

0．39901
0．　30744

0．22010
0．15030

0．10657
0．　07546

O．　96397

0．　92986

0．89756
0．　86695

0．　81038

0．67155
0．　48829

0、30503

0．21876

0．16992

0．10140
0．　05214

0．02435

0．01225

0．00615

1．00000
0．　98215

0．　96494

0．94834
0．　91688

0．83465
0．71172

0．56252
0．47638
0．41935
0．32434

0．23256
0．15895

0．11274
0．07984

0．96748
0．93654
0．　90707

0．　87900

0．82673
0．　69610

0．51761

0．33058
0．23923

0．18663
0．11196

0．05775
0．02702
0．01360

0．00683

1．00000
0．98388

0．96828
0．95318
0．92440
0．　84823

0．73144
0．　58454

0．49726
0．　43921

0．34018
0．　24432

0．16712
0．11858

0．CB400

0．97279　　1．00000

0．94668　　0．98649

0．92163　　0．97335

0．89756　　0．96056

0．85225　　0．93599

0．73576　　0．86968

0．56767　　0．76390

0．37729　　0．62277

0．27792　　0．53450

0．21876　　0．47421

0．13265　　0．36927

0．06888　　0．26609

0．03234　　0．18232

0．01630　　0．12946

0．00819　　0．09173

1二14h 1＝16h 1＝20h 1＝24h
G（s） G（s）／G（1）　　G（s〕 G（s）／G（1） G（s）・G（s）／G｛1） G｛s） G（s）／G｛1）

1h
2

3

4
6

12

1day
　2

　3

　4

1week
　2

1month
　2

　4

0．97661
0．　95403

0．93224
0．91119

0．87123
0．76635

0．60867
0．41871

0．31371
0．　24918

0．15278
0．07986

0、03762

0、01899

0．00954

1．00000

0．98837

0．97702

0．96593
0．　94451

0．88583

0．78946
0．65478
0．56677
0．50512

0．39552
0．28596
0．19627

0．13946
0．　09885

0．97949
0。95960

0．94032
0．　92163

0．88589

0．79064
0．　64278

0．　45551

0．34678

0、27792

0．17234

0．09070

0．04287

0．02168
0．　01090

1．00000
0．　98980

0．97980
0．　97001

0、95102
0．89844

0．81009
0．68194
0．　59501

0．53267
0．41946
0．　30431

0．20922
0、14877

0．10549

0、98354
0．96748
0、95182

0．93654
0．90707
0．82673
0．69610
0．51761

0．40545
0．33058

0．20976
0．11196
0．05329
0．02702
0．01360

1．00000
0．99180
0．　98374

0．97581

0．96034
0．91682

0．84128
0．72545

0．64206

0．57975
0．46181

0．33739

0．23278

0．16575
0、11761

0、98625
0．97279

0．95960
0．94668
0．　92163

0．　85225

0．73576
0．56767
0．　45551

0．37729

0．24494
0．13265
0．06359
0．03234

0．01630

1．00000

0．99315
0．　98640

0．97973
0．96668
0．92958
0．86372
0．75867
0．　67960

0．61850
0．49835

0．36674
0．25393

0．18107
0．12857
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第3節　平均化理論の大気汚染への応用

　ばく露時間もしくは平均化時間の変化によって、大気汚染濃度の分布形やパーセンタイル濃度が変化

するのみならず、大気汚染に関するその他の統計量も変化する。本節は、そのような統計量のうち、超

過確率、最大値および超過回数の3つに関する統計的性質にっいて考察することを目的とする。本節で

得られた知見は、大気汚染の影響解明の手法に資するばかりでなく、例えば最大値や超過回数を指標に

とって大気汚染制御をする場合の発生源における排出量削減の合理的算定にも資するものである。以下

に展開する理論の数学的前提は、濃度の時系列x（t）が有限期間0≦t≦Tにおいて定常であり、その

分布は対数正規分布をなす、というものである。

3－1　超過確率の挙動

　確率密度関数f（X）をもつ濃度の時系列X（t）が期間Tにおいてある基準値Xoを超過するときの総

時間は、C　R　AMiR　and　LEADBETTER（190r）の方法に従って次のように求められる。

　いま時系列x（t）に対応してもう1つの関数u（t）を次のように定義する。

　　　　　　・（・）一｛；ぽ；：1：；　　　　（5－21）

このときX（t）が期間TにおいてXoを超過する時間の割合を表わす関数Zo（T）を次のように定義する。

・・（・）一÷∫1・（・）・・

f（X）が対数正規分布をなすとき、ZO（T）の平均値は次のようにして求められる。

　　　　・［・・（・）コー÷‘・［・（・）］・・

　　　　　　　　　　　－E［・（t）］－P・・b｛X（t）＞X。｝

　　　　　　　　　　　－J二・（x）・x

　　　　　　　　　　　－∫°°9・（v）dv≡1－e（，），

　　　　　　　　　　　　　1

こ∵：：ll蕊瓢ワ；）／鬼，｝

　　　　…（v）一毒・xp（一÷）’・（・）－！㌘（v）・dv・

（5－22）

（5－23）

（5－24）

次にZo（T）の分散Var［Zo（T）］は次のようにして求められる。
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　　　　　　・［Zo2（T）］一・［÷　Jl・（・）・・÷∫1・（・）・・］

　　　　　　　　　　　　一剖・・d・E［・（・）・（・）コ

　　　　　　　　　　　　ー訂・・d・P・・b｛・（・）〉・・’・（・）〉・・｝

　　　　　　　　　　　　一÷；・・d・『・（v・　wt・）d・　…

　　ここでy＝（ln・X。－1・X、）／O・・

　　　　　　・（v・…）一，。己・xp｛一≒毛≒芸÷｝

　　Rは（t－s）を遅れ時間とする時系列｛lnX（t）｝の自己相関係数であり、上式中の2次元正規分

　　布p（v，w，R）に関する2重積分は次のとおりである。

　　　　　oo
　　　　　∫∫P（v，・w，・R）d・，dw

　　　　　y

　　　　　　－｛∫：・（v）・dv｝2＋オ∫1念・xp（－1三、）・t’

　　もしくはエルミート（Hermite）多項式の性質を使って、

　　　　　oo
　　　　　∫JP（v，・w，R）dvdw

　　　　　y
　　　　　　　－｛1：・（v）dv｝2＋ゑ｛e（：ly）｝2　R・・

上式を使ってE［Z8（T）］を求め、（5－23）を利用すると、　Zo（T）の分散は次のようになる。

　　　　　V。，［Z。（・）］－E［Z♂（・）｝｛E［Z。（・）］｝2

　　　　　　　　　　　－、：。、i・・d・∫1古・xp（　y21十t）・・

　　　　　　　　　　　一士∫1（1－：）・・∫：τ告　（－1三，）…　（5・－24）

もしくは

　　　　　・。，［・。（・）コー三｛¢（i’（i）｝2三べ（i－：）rf（・）…　（5－25）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－99一



Tが充分に大なるとき上式は次のようになる。

　　　　　　既・・Var［・。（・）］一・三｛°：（1）｝2∫㌦（・）・・　（・－26）

いま大気汚染濃度の対数変換後の自己相関係数について、第4章で求めた関係形のうち最も単純なもの

をあてはめると

　　　　　　∫：Rn（・）・・一∫。°°・xp（－n・／e）・・一舌，

となり、

　　　　　　e…（，）一，・n－1）（，）＝．　，（，）〔（n苫／2〕（n“1）1（2・）n’1’2m，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　m＝1　（－2）n－m－1m！（n－1－2m）！

　　　ここで、〔（n－1）／2］は（n－1）／2をこえない最大の整数を示す，

なので（5－26）は次のようになる。

　　　　　　li　rn　T・Var［Zo（T）］
　　　　　　T－→o◎

　　　　　　　－S・xp・（一　y2）｛1＋芸＋（y㌃1）2＋（－y曇3・）2＋（X‘L・！tlfi6Yo20＋3）2

　　　　　　　＋（－y5＋1・y3－15・）2＋（y6－15y4＋45y2－15）2

　　　　　　　　　　　tl，320　　　　　　　　　　　　　　　　35ら280

　　　　　　　＋（－y7＋21yi芸＋1°5y）2＋（y8－28y6鴛蒜゜y2＋1°5　）2＋・・一・｝

　ある基準値Xoを超過する時間の割合を、　T＝lmonthにとってag（s）の関数として表わした時の理

論値と実測値をFig．5－3－a～Fig．5－3－cに示す。　Fig．5－3－aは1時間平均値に関するもので、

Fig．5－3－bおよびFig．5・－3－cはそれぞれ12時間平均値および24時間平均値に関するものである。

Fig．5－3－a～Fig．5－3－cともに基準値は平均値の1．E　2，3，5，10倍にとってあり、横軸のagは全

て1時間値の最尤推定値である。

　Table　5－2には（5－23），（5－26）によってT・＝1year（8760　hrs），　R（τ）＝exp（一τ／4），

e＝12hrs．の場合の超過率とその標準偏差を種々のyについて示してある。　Table　5－2によれば、

超過確率1％（非超過確率99％，y≡2．33）付近の変動は3割弱、超過確率2％（同98％、　y≡

2．05）では2割、超過確率10％（同90％，y≡1．28）では1割程度である。
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l969．5　t＝5．4　hr

l969．5　t＝7．Ohr

l969，5　t＝5．4　hr

l968」o　t＝5．8hr

Fig．5－3－c　Exceedance　proportion　for　each

　　　daily　fixed　level

　　　　　Curves　are　drawn　by　the　same

　　　　　equations　as　in　Fig．5－3－b．
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Table　5－2 Exceeding　probabiiity　and　its

coefficient　　of　　variation

・i　Var［・・…］・［・…）］r5ξ∫

0，3438

0．3411

0．3328

0．3195

0．3018

0．2807

0．2570

0．2316

0．2056

0．1797

0．1546

0．1094

0、　C7296

0．04604

0．02760

0．01576
0．　OO858

0．00445

0．00222

0．00106

0．　OOO49

0．　OOO22

0，00（｝10

0．4960

0．4602

0．4207

0．3821

0．3446

0．3085

0．2743

0．2420

0．2119

0．1841

0．1587

0．1151

0．　oscn6

0．05480

0．03593

0．　02275

0．Ol390
0．　00820

0．　004ce

O．00256

0．00135

0．00069

0．00034

0．0217
0．　0216

0．0214

0．0209

0．0203

0．　0196

0．0188

0．0178

0．0168

0．　0157

0．　0146

0．0124

0．e1000

0．00794

0．00615

0．OO465

0．00343

0．00247

0．00174

0．00121

0．00082

0．00055

0．OOO36

Tbe　Ume　se「ies　i　s　suppo6ed　to　have　an　auto－cor「elatico

　　　　　rR（r）＝否Φ（・ ﾑ）・舵・e’i・12恒・・

Yn＝（ln　Zn－ln　Xg）／θ9

ξ＝・｛1－O，（y。）｝

3－2　最大値の挙動

　有限時間に観測される大気汚染濃度は、

平均化時間が有限であるかぎり、その観

測個数は有限であり、これら観測値の中

には最大値が存在する。一定観測期間に

おける観測個数は平均化時間によって変

化し、したがって最大濃度も平均化時間

によって変化する。

　濃度の時系列を離散的VC　XI，X2，X8，

…，Xnと表わし、　そのうちの最大値を

Znと記す。すなわち、

Z。＝max（Xl，X2，X3，…，X。），

ここでn個の濃度は幾何平均値Xg，対数

標準偏差agをもっ対数正規分布からの

互いに独立な変量であるとする。Y。と

ξを次のように定義する。

（5－27）

　　　　　　　　このときCRAMER（1946）は次の関係式を得ている。

｛

1imYn＝αn一βn　lnξ
n一蝋）o

Prob｛ξ≦u｝＝1－exp（－u），　u＞0 （5－28）

ここで

　　　　　　　　　B十⊥1nlnn
a・　一　OS一 Y÷’・一一去1…

β．－1／／命

z．の分布形をSINGpuRwALLA（1972）の方法に従い、次のようにして求める。

　（5－28）を整理すると

…b｛Yn≦・｝一・xp｛－exp←X－：flEgn）｝・
一◎o＜y＜◎o （5－29）
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（5－29）を（5一ガ）に代入して整理すると、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　　　　　　　　　　＿
　　　　　…b｛zn≦・｝一・xp〔一ドβ・°g　・xp（；1；i＋71）｝〕’・〉・（5－3・）

ここで　Ω．とλ、を次のように定義し、またz。の代りに新しい変数K．を導入する。

　　　　　いxp［芸＋昔

　　　　　　λn　＝　1／（βn　ag　）

　　　　　　　　　　　　Kn
　　　　　　z　＝　1十
　　　　　　n　　　　　λn

（5－30）は変形されて次のようになる。

　　　　　　…b｛Kn≦・｝一…b｛・・≦1＋÷｝

　　　　　　　　　　　　　一・xp｛一（1＋÷）一λ”　n・｝

これより

　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　…b｛・。≦Ω。λn（1＋±n）｝一。x，｛一（1＋☆）一λn｝，一・・＜・＜・・

したがって、

　　　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　ぼ…b｛zn≦n・’「E－（1＋÷）｝一・xp｛－exp（－k）｝・一・・＜・＜・・

上式は最大値の第1漸近分布、すなわちグンベル（Gumbe1）分布に他ならない（GuMBEL（1957））。

よってz、のモード（mode）M（Zn）はk＝0なる条件を代入して、

　　　　　　M（・。）一Ω。1／㌔一叉・xp（・n・、），

となる。最大値のモードと平均値の比は次式で示される。

　　　　　　M≦z・）一。xp（・。　a、）

　　　　　　　Xg

　　　　　　　　　－・xp｛・・Pm－ln　l芸譜・・1　　（5－31）

　　　　　　M≒）一・xp　［・…一割

　　　　　　　　　一・xp［・、　OS－一！！’111　IEi；lf－lnn＋ln4Z　a・一♀1　（5－32）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－103一



（5－31），（5－32）によってnを固定したときの最大値のモードが近似できる。

　次に平均化時間が変化したときのM（z、）の挙動は次のようにして求められる。一定期間Tにおいて

単位時間毎に測定された濃度の観測個数をN、平均化時間sによって平均した濃度の個数をn、とする。

ここで濃度の平均化は移動平均ではなく、

Xl＋X2＋…＋X。　X、．1＋X，＋2＋…＋X2，
，　　　　　　，

S S

というように行うものとする。但し第3章で述べたごとく、上記の算術平均系列が対数正規分布を保て

ないときは幾何平均操作を行うものとする。このような平均操作の結果、n、は次のようになる。

・・一
m÷］

（5－33）

ここで［N／s］はN／sをこえない最大の整数を示す。s＝1のときのnsをnで表わし、　Og（Dをag

で表わすと（5－31），（5－32）はs＝1に対応する最大値モードを近似するものであり、任意の平均時

間に対応する最大値モードは両式のnに（5－33）で与えられるn，およびagに（5－14），（5－15）で与え

られるag（s）をそれぞれ代入することによって求められる。

　以上のような最大値の理論について、Fig．5－4には最大値のモードと平均値との比　M（z、）／1

を観測個数nと対数標準偏差agの関数として（5－

32）にもとついて示してある。またFig．5－5に
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　loo
は平均化時間のちがいによる年間の最大値の挙動

の一例を示した。

　最大値に関する実測値と計算値との対応につい

ては、Fig．5－6に例を示した。　これは1sr72年

度と1973年度の大阪府下におけるSO2濃度の1

時間値の最大値を示したものである。　agは99

％値と平均値を使い、（5－7）よb求めた。

3－3　超過回数の挙動

　大気汚染濃度の時系列X（t）が期間Tにおいて

ある基準値XOを超過する個数Nを、　X（t）がXO

をこえて上昇してから再びXo以下に下降するまで

を1回と数えることとする。容易に推察できるよ

うに、NはXoが0のときに0であり、　Xoの増大

とともにNは増大しXO＝X＊のときに極大値

Nrnaxをとり、　それ以降はXoの増大とともva　N

は減少する。

　　　　　　CRAMER　and　LEADBETER（1967）は、平均

0の正規確率過程の自己相関関係数r（τ）、スペ

M（Zn）

丁
lO

10 1（子　　　　　1げ

Number　of　samples，　n

Fig．5－4　Ratio　of　mode　of　maximum　to

　　mean　as　a　function　of　number　of

　　samples　and　lgarithmic　S．D．　for

　　averaging　time　of　unit　length．

1げ
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50∈α○

100

IR

＞

品Io

Σ

2 2　　　4　6

　1　　　　　　　　　　　　　10　　　　　　　　　　　　　100　　　　　　　　　　　　　1000

　　　　　　　　　　　Averaging　time　s，　hour

Fig．5－5　Maximum　concentration　as　a　function　of　averaging　time

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　クトル分布関数F（λ）を用い、r（τ）がτ＝

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0付近で

　　　　　　　　1°・

　　　　　　°・∵　　　・（・）＝＝・・一λ，芸…÷

　　　　　　　o　　　　　o
　　　Ooo　8
　　　　8　。。
　　　。°…　。　　　　　　　　＋o（・・），
　　　°°。80°
　　o　　　　　　　　o
　　　oo　　o
　　o
　　o　o　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ここで

o

r＝O．8tg，n＝46

　　O　　　　O．l　　　O．2　　　0．3　　　0．4　　　0．5

　　0bserved　mqximum　concentration　，　PPm

Fig．5－6　0bserved　and　estimated　houriy

　　maximum　concentrations　for　annual
　　SO2　data　of　l　972　and　l973　in　Osaka．

　　　　　　　　　　　　　　　⊥
　　　　　・［N］一±（；i）2・xp（一芸。）

　　　　ooλ・、一∫

　　　　0

λ2idF（λ）

と展開されるときの単位時間当りの超過回数

について論じている。それによれば基準値u

を超過する回数Nの期待値は次のように与え

られる。

　一定期間Tにおいて大気汚染濃度x（t）がXoを超過する回数NTの期待値は、（5－2）もしくは（5－

20）を変数変換して正規型になおしr（τ）の代りに自己相関係数R（τ）を用いれば次のように定式化で

きるo

　　　　　　・圃一隠（、）X。ex・｛一（ln　X°一’n2X元｛li；）2／2）2｝・（5一路）

ここで、
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　　　　∂2R（τ）
λ2＝
　　　　　∂τ2 r＝O

上式の両辺の対数をとって整理すると、

　　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　1nE［NT］＝一　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1n　Xo－lnT十1．5ag（s）2）2
　　　　　　　　　　　　　　2　ag（s）2

　　　　　　　　　　　　＋1・蕊ア＋a・・（s）・・　　　ぽ

となる。すなわちNTとXoを両対数紙上に描くと上に凸なる放物線となる。よって超過回数の期待値の

極大値Nmaxとその時の濃度X＊は次のようになる。

　　　　　　』一隠臼⑩｛・・（s）・｝　　　　（5－36）

　　　　　　x・－i・・p｛－9・、（・）2｝－79・xp｛一・、（・）2｝　　（5－37）

　LARsEN（1967）はNTとXoの関係についてTニ1year，　sニlhrの場合、　次のような式で表わ

されることを経験的に導いた。

　　　　　　　　　　　　　　　＿o．7
　　　　　　　　　　　　　7000Xg
　　　　　　N．＝　　　　　　　　　exp｛41・2（X。／0．6石゜・75　　　　　exp（2σ9））｝

Larsenの式の両辺の対数をとって整理すると、

　　　　　　1・N・一一言、ag）｛1・・X・－1・（　　　＿0．750・6Xg）ド＋1・（・…認7）・（5－38）

となb、やはb両対数紙上で放物線が描ける。

　（5－35）と（5－38）を比較するために両者の放物線の頂点の係数値をagの関数としてFig．5－7に示

した。それによればagが0．65からL5の範囲では良い一致を示している。しかし放物線の軸の位置

（X＊の値）や頂点の位置（Nmaxの値）については、　La　r　senは幾何平均濃度のみ関数によって近似し

ており、（5－36）や（5－37）で示されるNmaxやX＊は表現できていない。　F　ig．5←8には（5－35）か

ら求めた超過回数の例を示してある。

　濃度変動が基準値を超過しているときの経続時間Dの期待値は、超過時間と超過回数より次のように

求められる。

　　　　　　E［D］ニT・E［Zo（T）］／E［NT］

Fig。5－8には（5－23）と（5－35）から求めft　E［D］が示してある。
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2．O

　　O

　　　0　　　　0　　　　　　Q5　　　　　10　　　　　1．5

　　　　Logarithmic　stand（】rd　deviq†ion

Fig．5－7　Comparison　of　the　coefficient　of

　　vertex　between　Larsen’s　empirical

　　equation　and　eq．　（5－35）

103

lO2

loI

陽臥

全

　l
　QOI　　　　　　　　O．1　　　　　　　　　1

　　　　Concen↑r（】tion　exceeded，Xo，PPm

Fig．5－－8　Number　N　and　duration　D　of

　　events　versus　the　critical　concentration

　　Xo　where　T。＝4，380　hrs，　X－＝O．23ppm，

　　σg＝0．7　and　λ2＝0．0027

第4節　アローヘッドチャート理論

　大気汚染の評価は本章第2節冒頭に述べた観点から行わなければならない。そのような条件の全てで

はないにしても、評価要素の多くを1つの図にまとめたものとしてアローヘッドチャート（Arrowhead

Chart）がある。アローヘッドチャートは、縦軸に濃度、横軸に平均化時間をそれぞれ対数目盛でとり、

非超過確率をパラメータとして、実測値もしくは理論値を入れ、同一非超過確率の線を結んで1つの図

に表現したものである。Larsenが最初に提案し、北海道大学の井上が命名したものである。

　アローヘッドチャート理論には、大別して2つの理論がある。第1のものは、Lar　sen　k・よび井上ら

によって提案されたもので、各平均化時間毎に実測されたパーセンタイル濃度を求めて両対数紙上にプ

ロットし、同一非超過確率を直線で結んだものである。これらの理論は、時間を関数とする大気汚染濃

度の構造的性質には立入らず、単に実測された値を直線で結ぶという。経験的なものであるために、本

節後半で述べるように実測値との対応が悪い。特に、平均化時間が大なるところでの高パーセンタイル

濃度は、実測値に比べて2倍程度の過大評価となり、またわが国の実測値との照合例も少ない。

　第2のものは本節において述べる庄司・塚谷モデルに関する理論である。第1の理論に比べたこの理

論の最大の特徴と優位性は、大気汚染濃度の時系列の統計的性質を基礎にした厳密な理論解を求めた点

にある。したがってすぺての平均化時間に対するアロヘッドチャートの実測値への適合度もよく、既存

の理論のうちでは最も現実的なものである。

　本節の目的は、前半部で庄司・塚谷モデルの理論を述べ、後半部ではLarsenおよび井上らの理論を

整理して実測値との比較を行うことである。

4－1　平均化解析による分布形の変化

　大気汚染濃度の実測値をもとに、平均化時間sによって移動平均して得られる時系列の例をFigs．5一
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一9－a，5－9－bに示す。平均化時間によって時系列の性状は大きく変化している。このような時系列の

挙動について次の3種類の解析を行った。

　ここで使用した実測値は、大阪府岬町、京都市、四日市市のSO2濃度1時間値で、観測期間は5ない

し6ヵ月である。移動平均操作は（5・－1）に示す算術平均を離散化して行い、Xs（t）を求めるに際し欠

測が0．8s以上ある場合は時刻tのXs（t）を欠測として扱った。

　第1の解析は、分布形の変化を対数正規確率紙上において求めるものであり、その結果はFigs．5－10，

5－11，5－12のとおりである。Fig．5－10は対数正規分布への適合性が良い1時間値の分布をもつものの

例、Fig　．5－　11は確率紙上で上に凸、　Fig．5－12は下に凸の分布を示すものの例である。　各図中の○

印は対数正規分布で近似した場合の1，50，99％点であb、曲線はピアソン系分布で近似した場合の理論

分布関数である。

　第2の解析は、対数標準偏差および3次モーメントの挙動を求めるものであり、その結果はFigs．5－

13，5－11　5－15のとおりである。またFigs．5－16，5－17は（5－14），（5－16）によって求めた理論曲線

である。

　第3の解析は、δ2一δ3判定図上で分布形の変化をみるものであり、その結果は、Figs．5－18，5－20，

5－21に示すとte　bである。多くの場合、（δ2，δ3）の値は対数正規分布を示す曲線に平行して減少し、

この傾向は平均化時間48時間まで持続している。平均化時間が96時間以上の場合にはδ3～0となり、

分布形が正規分布によっても表現できる可能性が示されている。

Concentrotien　，　ppb

Fig．5－IO　lnspection　of　conformity　to

　　Pearson　and　log－normal　distributions

　　for　various　averaging　times　（Misaki，

　　Osaka，　Jan．～June　l972）
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　　　as　a　function　of　averaglng　time

　　　（Misaki，　Osaka）
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Fig．5－22　Regions　of　convergence　where

　　the　sum　of　n　log－normal　variates　is

　　apProximately　lo9－normal

　　　A：convergence　for　both　normal　and

　　　　　log－normal　apProximations，

　　　B：convergence　for　log－normal

　　　　　apProximation，

　　　C：convergence　is　uncertain・

　以上に述べた3種類の解析は、算術平均操作に

よって行ったものである。このような算術平均操

作を行うと、一般には、原系列が対数正規分布を

示すものであっても平均操作後には対数正規分布

は保存されない。このことについてMARcus（1ErT4）

は、lag　timeτが大きい時の自己相関係数が

次式で示されるような時系列であり、

R（τ）＝aτ一b，　a＞0，　0〈b＜1，

平均化時間が24時間程度以内であれば、対数正

規性は近似的に保存されると述べている。又、

MITcHELL（1968）は、対数正規分布をなす独立

な変量の和の分布について次のように述べている。

すなわちn変数の和の理論分布と、1，2次モーメ

ントが等しい対数正規分布とを比較し、3次モー

メントによって誤差を評価した。その結果、対数

正規分布で近似できる範囲がFig．5－22のように

求められた。大気汚染濃度の分散係数δ2は第3章

にみられるごとくδ2＜2の場合が多いので、変動

係数C。はC▼〈1．4となる。大気汚染濃度が仮に

互いに独立であるとみなせぱ、n＞100の場合に

はFig．5－22の領域Aによって、対数正規分布

もしくは正規分布が近似分布となる。

4－2　アローヘッドチャート（庄司・塚谷モデ

　　　　ル）

　アローヘッドチャート理論は次のように展開さ

れる。すなわち、時間を関数とする大気汚染濃度

の分布形が対数正規分布によって近似できること

が、第2章および第4章において確められ、また

そのパーセンタイル濃度が本章第1節で求められ

た。よってsなる平均化時間で観測された大気汚

染濃度の時系列が、定常的でかつ対数正規分布に

従うという前提の下では、100ξバーセンタイト

ル濃度X，，ξは（5－5），（2－3）によって次のよう

に定式化される。

X・・ξ。xp｛。，　a、（。）｝（・．SS）

石
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　　　　　≒ξ一・xp｛・，・、（・）－S　・＄（・）｝

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－40）

ここでXs，ξは平均化時間sの関数であるので、本

章第2節で導いた対数標準偏差Og（s）に関する式

（5－14），（5－　15）が成立する。

　　　　　ag（・）＝ag（1）G（・）／G（1）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－14）
　　　　　・（・）一…∫：（1－9）・（・）・・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－15）

　以上がアローヘッドチャート理論を定式化したも

のである。任意の平均化時間sk・よび任意のパーセ

ンタイル値100ξに対応するパーセンタイル濃度

X。，ξを求めるためには、先ず自己相関係数R（τ）を

（5－15）に代入してG（s）を求め、次に平均化時間

が1時間である大気汚染濃度時系列の実測値から対

数標準偏差を第3章第5節に述べた手法によって推

定し、（5－14）からag（s）の値を求める。そしてξ

に対応するuξとag（s）を式（5－39）もしくは（5－

40）に代入すれば良い。

　uξは正規分布N（0，1）の下側100ξパーセント

点であって、数表もしくは（5－9）～（5－ll）によ

る近似式によって求められる。ξ＝s1のときは（5

－11）を使用することがのぞましい。

　G（s）の値はTable　5－1，Figs．5－1－a，5－1－

bに示してある。但しR（τ）の式形が（5－16）もし

くは（5－18）のように複雑であって、かっ計算機に

おいてgraphic　displayを行う場合には、（5

－17）もしくは（5－19）に示したG（s）を採用する

のが良い。

　以上のような式によって求めたアローヘッドチャ

ートの例をFig．5－23に示す。これはR（τ）として

（5－16）を採用し、原系列がMarkoff系列である

場合、原系列が24時間周期の正弦波である場合、

teよび両者の重ね合せである場合を様式的に示した

ものであるo

　東京都におけるSO2濃度の半年間の実測値、およ

lOO
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び大阪市におげる浮遊粉じん濃度の1年間の実測値をもとにして、次の手順でXs，ξの実測値と理論値

とを比較した。すなわち1時間平均値の実測値から、（5－12）にもとついて移動平均時系列を求め、各

平均化時間に対応した分布形を対数正規確率紙上に描き、1，10，　30，50，70，　90，9599，99．9％に対応する

各パーセント濃度を内挿して求めた。平均化時間は3，6，12時間k・よび1，247日である。こうして求

めた実測値（半実測値）を両対数紙上にプロットした。次に幾何平均濃度Xg，対数標準偏差ag（1）を

第3章第5節に述べた方法で求め、第4章第5節に述べた方法で自己相関係数R（τ）の式形を決定した。

このようにして求めた時系列のパラメータを（5－39）に代入し、平均化時間sを連続的に変化させて理

論値（半理論値）を求めた。これらの結果を示したのが、Figs．5－24，5－25である。

　ここに述べたモデルの基本形は、SHoJI　and　TsuKATANI（1973）が示したもので、以後、庄司・

塚谷モデルという。

　ここに述べたアローヘッドチャート理論の衛生工学的応用は2つある。第1は、大気汚染影響解明の

ための汚染濃度情報を、平均値のみならず、ばく露時間に対応するパーセント濃度の一括表現法として

提示する点である。このような情報を数値化して示すならば、その量は膨大であり、かつ相異なる地点

や期間、汚染物の間での相互比較ははなはだ困難である。この点で、アローヘッドチャートX・よびその

理論は有用である。但し、これはあくまで影響解明のための定性的表現方法であって、定量的表現につ

いては第6章において理論を展開する。

　第2の応用は、大気汚染制御のための指針提示である。大気汚染影響のうち避けねばならない影響に

対応する大気汚染濃度は、ばく露時間および出現頻度と組み合せて示される。一方、大気汚染物質の排

出量は一般に、大気汚染濃度の平均値と対応関係があり、大気汚染制御も平均濃度の削減に焦点をあて

x（s）

ア。

　1　23　6　12　1　234　1　231　234100

　　　　　　　　　　　　　　　week

10

α1

0．Ol

10

Tbkyo　torltsu．　elken
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　　細eraging　tlme（hrs｝

10　　　　　　　　　1CO Icpo 10000

Flg．5－24　Percentile　concentrations　for　various　averaging　times

　　　　　（SO2，　Tokyo）
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幽Xg

Fig．5－25

io　　　　　　　　　　IOO
Averaging　Time，　　h

Month

Percentile　concentrations　for　various　averaging　times

（Suspended　particulates，　Osaka）

　○，●，data　from　April，1967　to　March，1968　at　Osaka，

　in　which　l＝12．3hand　ag（1）＝0．7701．　Curves　are　derived

　from　equations（5－14）and（5－39）in　which　l＝12h
　and　σg（D　＝　0．77．

て実施される。好ましくない影響を避けるために大気汚染制御を実施するにあたっては、このように任

意のばく露時間に対応する基準濃度と、削減すべき平均濃度との間の関連性を明らかにしなければなら

ないが、アローヘッドチャートはこの関連性を直接的に示すものである。

4－3　LARSENモデルと井上・渡辺モデル

　LARSEN（1SU1）は、米国CAMPの莫大な量のデータをもとに、大気汚染濃度に関する次のような特

性を導き、アローヘッドチャートの数学モデルを提唱している。

　（1）大気汚染濃度は全ての平均化時間にわたって対数正規分布をなす。

　（2）濃度分布の中央値と平均化時間は、両対数紙上で直線関係にある。

　（3）算術平均濃度は全ての平均化時間に対して一定である。

　④　平均化時間を最大にとったとき、平均値、幾何平均値、最大値、最小値は全て同一である。

　㈲　平均化時間が1ヵ月以内のときは、最大値と平均化時間は、両対数紙上で負の直線関係にある。

平均化時間sに対応する対数標準偏差Og（s）は、上記（2｝，（4）の特性を使って求められる。すなわち対象

とする期間Tとすると次式が成立する。

1nX－ln　Xg（s）　ln　X－ln　Xg（1）

1nT－lns lnT－1nl

上式の両辺の分子は、｛1）の離・りそれぞれ丁・～（・），；・～｛1）であ・から…（・）・1次の・うに勅

られる。

　　　　　　　　　　　　　　ln（T／s）
　　　　　　ag（S）＝　Og　（1）

　　　　　　　　　　　　　　　lnT
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かくて任意の平均化時間sにおける100ξパーセント濃度X。．ξは次のようになる。

　　　　　　Xミξ一・xp｛・…（・）一｛・～（・）｝

　ここで

（5－41）

　　　　　　　　　　　　　　　ln（T／s）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5－42）　　　　　　ag（s）ニσ9（1）
　　　　　　　　　　　　　　　　lnT

　Larsenのモデルの特色の1つは、最高濃度の予測であり、これは次のように定式化されている。す

kわち、Larsenは、時間区切bの離散的平均操作を行い、平均時間sに対応し（5－33）で与えられる

ns個のサンプル中の第r番目のデータの超過確率の期待値fを

　　　　　　・一「一゜・4，・［・、．／。、、］－e－1（・），

　　　　　　　　　　ns

で近似した。これは第3章第5節に述べた順序統計量の近似式に近いものであり、n、ニ9760（s＝1

hr），365（s＝・1day）の場合のE［X（1／n）］としてはそれぞれ3．81，2．94を与える。期間Tにおけ

る平均化時間sの時系列の最高濃度をx　max（s）とすると、特性｛5）よb次式が成立する。

　　　　　　Xm。。（・）＝・　X皿。．（1）・sq

上式のqは（5－41），（5－　42）にuξ＝3．81，2．94を代入して

　　　　　　q－0．055σ～〔1）－O．453a，（1），

が得られる。

　以上がLarsenモデルの概要である。次に井上・渡辺によって提唱されているアローヘッドチャート

について述べる。

　井上・渡辺（1Er75）は、第1次近似として、単に年平均値一要素のみによるアローヘッドチャートモ

デルを提唱している。モデルに設けられた特性は次の3っである。

　（a）全ての平均化時間に関し対数正規分布が近似的に保存され、その平均値は一定である。

　（b）平均化時間がsである時系列の幾何平均濃度Xg（s）と平均濃度との間には次の1次式が成立する。

　　　　　　Xg（s）＝二as　X－bs

　（c）任意の2つの平均化時間s、s’に対応する幾何平均濃度7g（s）と7g（s’）には次の近似関係が存

　　　在する。

　　　　　　…三崇；－ff／1≡li｝1「

　特性（b）に関し井上らは、わが国の数100地点におげるSO　2濃度1時間値の99％値と平均値から（5－

7）および（2－3）によってag（1）とXg　（1）を求め、各年度毎に特性（b）の回帰係数a，bを決定した。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－117一



　次に井上らは、Xg（s）の様相を求めるために札幌市と室蘭市のSO2実測値を用いてs＝1，・1，＆12

時間isよび1，7，30日に対するXg（s）を直接計算し、特性（c）におけるrの値をr＝2と決定した。

　かくて任意の平均化時間sにおける100ξパーセント濃re　X，，ξは次のようになる。

　　　　　　X、，e　－X、（・）・xp｛・ξa、（・）｝

　ここで、Xg（s）は特性（2｝・，（3｝によって

Tg（s）　＝＝
o1－（1－a） lnT／s

lnT
2｝7－・ lnT／s

lnT

2

またag（s）は特性（b）k・よび（2－3）から

σ9（s）＝
τ ］2

1・ o
一Xg（s）

　上式は井上・渡辺が強調するように、更に地域的・気候的特性を考慮して精度を挙げなげればならな

いことはいうまでもないが、平均値のみによって第1次近似を与える点では示唆に富むモデルである。

　以上が井上・渡辺モデルの概要である。次にアローヘッドチャートに関する庄司・塚谷モデル、

Larsenおよび井上・渡辺モデルの相互の比較を行う。

　比較の対象とした実測値は大阪府岬町の半年間のSO　2濃度1時間値である。このデータを用い、　1，

3，6，la　244＆96，16＆730時間の各平均化時間による算術移動平均操作を行い、1，10，30，50，70，80，

90，95，99，99．9の各パーセント濃度に相当する濃度を内挿して求めた。この結果に対応し、上記3つの

モデルによる理論値をFig．5－26，5－27，5－28に示した。　3つのモデルは、それぞれ異なった基本形

と異なった処理法によるものであり、直接的な比較はできないが、特徴を列挙すると次のようになる。

10
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　Flg．5－26　Arrowhead　chart　proposed　by　Shoji　and　Tsukatani

　　　　　　（SO2，　Misaki，　Osaka）
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　庄司・塚谷モデルの特徴は、第1に平均操作を幾何平均で行っている点が挙げられる。従って対数正

規分布は平均化時間の変化によっても保存されている。第2の特徴は、濃度時系列の性質を考慮してい

る点である。そのため、平均化時間が大きい場合にも、適合性は良い。

　Larsenモデルの特徴は、4－3に述べた5つの特性に示されているように、理論的根拠よりむしろ

経験則に基いたモデルである点である。5つの特性のうち（4）以外の理論的妥当性は解明されてteらず、

Fig、5－27にみられる実測値とモデルとのズレは上記特性の現実からのズレが反映したものであると考

えられる。

　井上・渡辺モデルの特徴も、4－3に述べた3つの特性から明らかなように、経験則を基礎にしてい

る点である。そのうちで特性b）については、詳細な検討がなされており、その根拠は確かであると評価

できる。これに対し特幽c）においてr＝2とした点は、例数が少なく、このモデルの弱点といえよう。

　以上のような各モデルの特徴点を整理したものがTable　5－3である。実測値への適合性は、全ての

平均化時間にわたって、庄司・塚谷モデルが優れていることが明らかである。

Table　5－3　Characteristics　of　each　arrowhead　chart　model

MOdel Sarnplirg　Loga了i㎞ic　Prqperties　of　Asreraging

period　　　　S．D．　　time　series　　pr㏄α1ure

　　Conforrnity　of　tbe　mode　l

s＝：lhr　1＜s＜24hrs　s　＝24　hrs　s＞24hrs

LARSEN　　　　Considered　Cons　idered

Sば）JI＆　　Not　　　　Cons　idered

TSUKA1為N　I　Considered

1㎜＆Cぬidered　Not
㎜ANABIE　　　　　　　　　Considered

Not
Considered

Consi（lered

Not
Considered

A「ithmetic＆　　　　Fair　　Fai「
discrete

Geometric＆　　　　　　Fair　　Fair
movirg

Arithmetic＆　　　　（氾HC寧　Fair
movi㎎（s≦24　hrs）or，

discrete（s＞24hrs）

OEHC．　　OEHC＊

Fair　　　Fair

OEHC．　（疋HC．

OEHC＊：Overestimate　in　higher　c・ncentrati・n　range．

第5節　要 約

　現象の背後にかくされた規則性を見出すための手法の1つに、その現象の部分的側面に関するモデル

（仮説）を作り、そのモデルから演繹される現象の特殊的性質を予測して実際の現象と比較することが

行われる。本章は、大気汚染濃度の確率密度分布を対数正規分布で表わし、またその時系列の自己相関

係数を減衰項と振動項との和によって表わすことによb大気汚染濃度のモデルを構成し、任意の平均化

時間における大気汚染濃度現象の諸性質をモデルから導いて、これと実測された諸性質とを比較対照し

たものである。

　すなわち第1節においては、与えられた平均値と対数標準偏差に対する、任意のパーセント濃度を求

める手法を提示した。

　第2節においては、平均化時間によって変化する分布形の挙動を定式化した。すなわち大気汚染濃度

を定常時系列とみなすと、平均操作を幾何平均によって行うときの対数標準偏差σgが重み関数G（s）に

よって表現され、G（s）は自己相関係数の積分関数であることが示された。
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　以上の2節で提示された大気汚染濃度モデルをもとに、第3節において超過確率、最大濃度、超過回

数のそれぞれについて数学的性質を導き、実測値との比較対照をおこなった。超過確率については、そ

の平均値が変数を変換した正規分布によって示され、その分散はエルミート多項式を使って近似される

ことが明らかとなった。

　最大濃度は特定期間におけるデータの個数とその時系列的性質によって変化する。ここではまず最大

値のモードと時系列の平均値との比をデータ個数の関数として求め、っいで平均化時間による最大値の

挙動にっいて考察した。

　超過回数は、大気汚染濃度が特定濃度を超過して時間とともに上昇し、持続時間の如何にかかわらず

再び特定濃度まで下降したときをもって1回と数える。第3節の後半では、超過回数の対数が特定濃度

の対数に対して近似的に放物線をなすことが誘導された。このことはこれまでの経験側と一致する結果

であった。最大超過回数とそのときの超過濃度についても定式化することができた。

　第4節では、大気汚染濃度の時間的統計的挙動に関する情報を最も多く、かつ最も簡便に表現するも

のとしてア・一ヘッドチャートに関する新しい理論を示した。アローヘッドチャートは、両対数紙上に

描かれたパーセンタイル濃度と平均化時間との関係を示す曲線群もしくは直線群の形状を擬して命名さ

れたものである。ここでは第1節、第2．節の大気汚染濃度モデルによって求められたアローヘッドチャ

ートの理論値と、実測濃度から直接求めた値との比較を行った。また他の研究者による2つのモデル

（Larsenモデル、井上・渡辺モデル）を紹介し、同一のデータに対応する3つのモデルの適合性を論

じた。これらのアローヘッドチャートモデルは、何れも簡単な卓上計算機によって求めることができる。

その結果、実測値との適合性の点においても、庄司・塚谷モデルの優位性が示された。
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第6章　大気汚染制御目標の衛生工学的設計

　大気汚染制御のための行動をおこす際、主要な検討課題の1つとして大気環境状態の目標を定めるこ

とがあげられる。行動の目的が人の健康を保護することであるならば、そのような目標は、大気汚染を

説明変数とし健康影響を目的関数とする定量的な関数関係をもとにして定められるべきである。本章は、

このような関係を解明するための説明変数を定義することを内容とする。

　すなわち第1章では、健康の変動性質について述べ、大気汚染制御における目標基準の種々の概念を

明らかにする。

　第2節では、先ずdose－response　relationと閾値を定義し、閾値を内包するdoseとして「超

過測度」の概念を提示する。超過測度は大気汚染濃度の分布形の関数である。第2章および第3章で吟

味した対数正規分布とピアソン系分布について、超過測度の定式化を行う。

　第3節では、第5章の結果をもとに大気汚染濃度のいくつかの表現方法を述べ、doseと超過確率と

の関係に触れる。

　第4節は応用例である。ここでは、影響をk・よぼす大気汚染状態の平均値への換算、環境基準の平均

値への換算、および濃度と影響のデータから閾値を求める手法の3例を示す。

　第5節は要約である。

第1節　概 説

　健康の定義は、自然科学の決定範囲をこえて時代の価値観によって決まる。WHO（世界保健機構）

憲章ではこのことが「健康とは、肉体的、精神的k一よび社会的に完全に良い状態にあることであり、単

に病気または虚弱でないということではない」と述べられ、健康状態が動的なものであることが示唆さ

れている。HATcH（1962）は、労働衛生学の見地からFig．6－1によって、個人における損傷（im－

pairment）と能力損失（disability）との関係を概念的に説明している。すなわち、損傷は加齢

や環境汚染等の負荷（stress）によっておこるが、初期段階では正常な調節作用が働くため能力は低

下せず、またこのような恒常性（homeostasis）の範囲をこえた場合であっても代償作用（compen－

sation）によって重大な能力損失をうむことなく全体の機能が保たれる。しかしながら代償作用の限

界をこえて損傷が増大すれば、急激な能力が発生し人は死を頂点とする病気の段階に至る。健康状態が

A点とB点にある個人に対し、大気汚染ばく露等の負荷が同じように与えられれば、A点にいる人は健

康悪化には至らず負荷が除かれた後には以前の状態に戻るが、その負荷はB点にいる人にとっては致命

的なものになろう。大気汚染に対し感受性の高い老人、乳幼児、病人等は、B点もしくはその近傍に位

置するものと考えられる。しかしながら、Fig．6－1は動的な健康状態を説明するものではあるが、損

傷軸（impairment　scale）と能力損失軸（disability　scale）とは質的な尺度で表わされて

to　b、直ちに大気汚染の影響と結びつくものではない。

　1963年に開かれたWHOの「大気性状の判定条件と測定方法に関するシンポジウム（The　WHO

Interregional　Symposium　on　Criteria　for　Air　Quality　and　Methods　of
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　　　　　　　　　　　　曇
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　　　　　　　by　relatively　little　disability．　Basic　man＿environment　relationship　is

　　　　　　　between　environmental　stress　and　impairment，　the　precursor　of　disease．

Measurement）」は、大気汚染の人体影響について抽象的ではあるが示唆に富む報告をまとめた。庄

司（1969）はその概要を次のように紹介した。

1．大気性状に対する指針をきめる判定条件（Criteria　for　Guides　toAirQuality）は、

　大気汚染の人体、環境におよぼす影響の性質と大きさを決定できる試験法である。

2．大気性状に対する指針（Guides　to　Air　Quality）は、大気汚染の人体、動植物teよび環境

　全般におよぼす種々の程度の特定影響と関連づけられた、濃度とばく露時間の組み合せである。

3．現在の知見によれば、大気性状に対する指針は、濃度、ばく露時間bよび対応する影響によって4

　つのカテゴリーで示される。これらの4っのカテゴリーは限界値（1imiting　value）によって定

　義されるが、その限界値は、特定汚染物に対しても共存汚染物や物理的要因に関連して予想される影

　響もしくは影響示標のとb方により変化するものである。また以下に示す4つのカテゴリーは、人の

　各集団の種々の程度の反応をも考慮するものである。

　　第1レベル　その値またはそれ以下の値ならば、現在の知見では直接または間接の影響（反射又は

　適応あるいは防御反応の変化を含める）が観察されなかった濃度とばく露時間。

　　第2レベル　その値またはそれ以上の値ならば、感覚器の刺戟、植物への害作用、視程減少または

　環境に対する他の害作用がおこりやすい濃度とばく露時間。

　　第3レベル　その値またはそれ以上の値ならば、重要な生理的機能の障害あるいは慢性疾患、また

　は生命の短縮をもたらす変化がtoこりやすい濃度とばく露時間。

　　第4レベル　その値またはそれ以上の値ならば、住民のうち感受性の強い集団に急性疾患あるいは

一124一



　死亡がおこりやすい濃度とばく露時間。

4．ある種の汚染物に対しては、これら4つのレベル全てに対応した濃度とばく露時間を述べること

　は不可能であるかもしれない。その理由としては、（a）問題となる物質の上記レベルに対応する影響が

　未知の場合、（b）あるレペルに対応する影響をおこすばく露が、同時によb強い影響をおこす場合、（c）

　現在の知識では根拠ある定量的評価ができない場合（例えば発ガン性物質の閾レペル）が挙げられる。

5．ある種の汚染物が遺伝的影響をもつ可能性も考慮しなければならないが、この点に関する知見は少

　なく、このような汚染物は上記カテゴリー一一　vaは分類できない。

6、WHOは、人間の活動によって生ずる汚染は可能な最大限まで除去しなければならないことを強調

　しているo

以上が1963年のWHOシンポジウムの概要である。　WHOのシンポジウム報告書による「Criteria」

と「Guides」の用語はやや混乱をまねくものであり、上記1．teよび2．の英文の正確な語句はそれぞれ

「Indexes　of　air　pollution」および「Air　quality　criteria」であると考えられる。ま

た大気性状に対する指針（用語を正確にすれば「大気性状の判定条件」）の表現方法には、超過確率も

しくは濃度分布形の概念がなく、上記4つのレペ・レの限界値を定義するには不充分であった。

　健康の定義が時代的背景とともに変化するのと同様に、大気汚染制御の手法にも技術的、科学的およ

び社会的条件によって種々の発展段階がある。WHOシンポジウムで強調された可能な最大限（maxi－

mum　extent　possible）まで大気汚染を制御するための、衛生工学的な基準設定の手法にはSTERN

（1968）が整理するように次のような段階がある。

1．大気質の判定条件の充実。大気質の判定条件は、大気汚染濃度とその影響との関係を示すものであ

　り、影響自体もしくは影響の指標のとり方によって質的に異なった判定条件が作られる。大気汚染物

　質もしくは大気汚染指標のとり方によっても同様である。

2．目標基準の設定。目標基準は大気質の判定条件から導かれるもので、人の健康と生活に悪影響を与

　えないと考えられる大気汚染濃度をもって設定される。この基準は明らかに、「悪影響を与えない」

　ことの時代的背景toよび科学的進歩による判断にもとついて設定されるものである。

3．規制指針の設定。規制指針も大気質の判定条件をもとに導入されるものであるが、目標基準達成の

　ため当面短期に達成されるべき大気汚染濃度をもって設定される。また、大気質の判定条件の充実し

　たがって目標基準の設定が不可能の場合、当面達成が必要とされる大気汚染濃度をもって規制指針が

　設定されることもある。

4．排出目標基準の設定。この基準は目標基準から導かれ・大気汚染発生源に対する汚染物質削減目標

　値である。これは将来の発生源を含め、発生源の形態と気象・地形等の条件によって設定される発生

　源基準である。

5．排出規制基準の設定。この基準は、規制指針を達成するため、個々の発生源に対し法的規制を伴っ

　て設定されるものである。

6．設計基準の設定。設計基準は、排出規制基準を遵守するために設けられるもので、発生源の立地条

　件、装置および原燃料等に対して設けられる上限の条件である。

7．測定基準の整備。上記の諸基準を設定し、環境汚染の程度k一よびその影響の度合、発生源制御等を

　把握・実施するためには、統一された測定基準が整備されなければならない。

　以上に述べた基準設定の諸段階のうち、本章において扱う項目は1．～5．に関連しており、その範囲は

次のとteりである。

　すなわち、大気質の判定条件のうち、特定の影響と関連した大気汚染の状態を記述する方法を第2節に
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te　hて述べる。また目標基準や規制指針は、前述のWHOの4つのレベルの限界値（1imiting　value）

の表現方法では不充分であり、更にconcreteな方法を第3節において述べる。排出目標基準もしくは

排出規制基準は、大気環境と大気汚染発生源との関連を明らかにすることによって定められるべきもの

である。この関連性を明らかにする手法には、第3章第1節に述べた大気拡散式を使ったシミュレーシ

ョンがある。既住のシミュレーションによって得られる結果のうち比較的に安定な値は長期平均濃度で

ある。このような長期平均値と短時間値との統計的関係にっいては、第3節において述べることとする。

第2節　大気汚染濃度のDoseと超過測度

　生物の個体もしくはその器官に対し、0から除々に増大する負荷を加えるとき、0．1の生物反応がお

こることがある。更にその負荷を増大させると、生物反応は影響が強まり、反応には質的変化がおきる。

鈴木（1卯6）はこれを量一効果関係（dose－effect　relation）とよんでいる。反応が0から1に変

化するときの負荷量を、本来の意味の閾値（threshold　value）という。反応によっては、対象とす

る負荷の量が0であっても反応が認められる場合がある。これを0反応（zero　response）という。

　一方閾値は、庄司（1966）が述べるように、個体や器官の動的状態によって変化し、その結果集団に

k・ける個体の閾値には時間的にも変動する分布が存在する。個体の集団に対し0から徐々に増大する負

荷を加えるとき、対象とする特定の生物反応を呈する個体の割合が増大する。鈴木（1976）はこれを量

一反応関係（dose－response　relation）とよんでいる。量一反応関係における反応は、単に生物

反応にとどまらず、人間の精神的不快反応や生活上の不便反応をも包含することができる。個体の閾値

の最下限が0である場合や個体に0反応がある場合には、集団に対する負荷が0であっても特定の生物

反応や精神的反応を呈する個体の割合は正の値をとる。これを集団における0反応率（zero　response

rate）とよぶことができる。量一反応関係におし（て、負荷量を増大させたとき、生物反応や精神的反応

を呈する個体の割合に0反応率からの急増点、すなわち立ち上り点が認められる場合のその負荷量を、

集団における閾値と定義することができる。山本ら（1977）は、このような集団のもつ閾値を個体のも

つ閾値と区別して「安全基準としての閾値」とよんでいる。以下に述べる閾値とは、集団におけるこの

ような閾値のことを指し、本来の意味の閾値とは異なるものである。

　大気汚染の特定影響に関し集団における閾値が存在するとき、閾値である大気汚染濃度をX、とし、

濃度の確率密度関数をf（X）とすれば、ばくろ期間0≦t≦Tにおけるdose　DはTが充分に大きいと

き次のように定義できる。ここで、X（t）≦X、のときX（t）－Xc＝0である。

　　　　　　　　　T　　　　　　・一・　S。｛X（・）－Xc｝・・　　　　　　　　（6－1）

　　　　　　　　　　oo　　　　　　　－TJ（X－X。）f（X）dX　　　　　　　　　（6－1’）
　　　　　　　　　　ZC

閾値が0であるとみなせる場合には上式から明らかなように、dose　Dは平均濃度とばくろ期間との積

となる。

　　　　　　D＝XT

量一効果関係は、doseの変域においては、例えばBuEcHLEY（1971）がS字型曲線を提示しているよ
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うに、非線型であると予見することが合理的であろう。

そこで試みに、大気汚染の評価関数として濃度のべキ乗に比例する次のような量を定義する。

　　　ooD、一∫（X－X。）kf（X）dX
　　　Xc

DkはCRAMER　and　LEADBETTER（1967）によってDk　－exceedance　measuresとして導入され

た概念であり、これをk次の超過測度とよぶことにする。明らかに0次の超過測度は第5章第3節で述

べた濃度のXcに対する超過確率であり、　T・D1は上に述べたdoseである。

2－1　対数正規分布のDoseと超過測度

確率密度関数が対数正規分布である場合、k次の超過測度はkが0もしくは正の整数であれば、（X－

X。）kの2項展開によって次のようになる。

宇い（－X・・）k－’』（i2：～）｛1－・（1〔‡㌔一i‘～）｝

一諒、デ（＿δ　　C）垣　｛i（i；’）ag2｝｛ 1－¢（ln与（iｳ魂
｝

）

（6－3）

ここで、δc＝Xc／’x，　mは正規分布の下側確率である。

Fig．6－2は、閾値濃度をxc＝10のとり平均濃度を1≦x≦100の範囲で変化させたときの、．3次ま

での超過測度の例である。

IOOO

500

δ
∞　50　　　ゆ

5

lO∞

OO

O

　　　　1　　510　　50100　　1　　10　 K）O　
K）（）O

　　　　　　　Mean　corrcentration，arbitrary　u耐s
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Mean　concentration　X
Fig．6－2　Exceedance　measures　of　dose　as

　　afunction　of　mean　concentration　where　　Fig．6－3　Exceedance　measures　of　dose　as

　　threshold　value　is　supPosed　to　be　lOunits　　　a　function　of　mean　concentration　where

　　　The　logarithmic　S．D　of　solid　and　broken　　　threshold　value　is　zero　and　logarithmic

　　　lines　are　O．5　and　l．O　respectively．　　　　　　　S．D．　is　L　O
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　またX、＝0のとき、Dkは（2－2）に示すような原点まわりのk次モーメントに一致する。よって実

数kに対し、Dkは次のように示される。

　　　　　
Dk＝xg　exp

＝元k
・xp
o

｛三・～｝

　k（k－1）
2

・～｝

Fig．6－3はx、＝oのときの測度をo．1から5までのkについて求めたものである。

濃度の時間積分値であるdose　Dは、（6－3）より次のような式形となる。

D－7、　・xp（　209Q）｛1一の（臓一吐42）｝T

一・・
o1一の（ln　Xc’　ln　X・）｝T

（6－4）

上式を閾値が0のときのdoseで除して無

次元dose　D＊を導入すれば、　D＊は次のよ

うになるo

D＊一
o1－¢（

一・c｛1・・（

1・δ。一魔乃

　　　ag
l・6c＋ag2／2

　　　ag

　　　（6－5）

ーー

）　

）

（6－5）をagをパラメータとして図示すると

Fig．6－4のようになる。閾値Xcが平均濃度

Xの3割以下であれば、　agの影響は僅小で

あることがわかる。

　閾値Xc、したがってdose　Dは平均化時

間の関数である。Fig．6－5は大阪府岬町の

SO2濃度の1時間平均値と24時間平均値に

ついて、XcをOppbから100　ppbまで変化

させつつ（6－1）によって求めた実測dose

と、（6－4）va・XとOgを代入して求めた理論

doseとを比較したものである。これらの図

は、（6－4）の妥当性を示すとともに、対数

標準偏差agのdoseに対する影響の大きさを

示している。

　次に平均値とdoseとの関係をFig．6－6

逐

『°6

肩。4

』

マ

2Q2

　　　　　　　Nbn－dim8nsbno｜thrgsho目∀O｜U●tδC

Fig．6－4　Non－dimensional　dose　versus　non＿

　　dimensional　threshold　for　various

　　logarithmic　S．D．

loo

80

θ0

@40

0aご×

20

0（1｝二〇bser》6d　dose　fαhourly　do†e

α頒）　二　轍　蜘　佃　 doiけ　 由†o
L（1｝．†h60re†icol　doso　fbr　hourけ　dσ†o

L偽｝　，　 』†iool　 do80　 佃　 doi ly　 do佃

　も」　　　　l　　　　l。
　　　　　　　　　D／T奄ppb／month

Fig．6－5－a

　　from　log－normal　distribution　with

　　observed　ones　for　various　level　of

　　threshold　value　（Misaki，　Osaka）
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Ω合

ヂ

O

O〔1｝：observed　dose　for　hour㌧　do↑o

O（a4｝：obscrved　dose　for　doily　do†o

L（1）：↑heoretiool　doSe　for　hourly　dota

L（24｝：ther）retiCa　l　dose　for　doily　do†o

Kyoshi

Februory，　1971

Fig．6－5－b　Comparison　of

　　　theoretical　dose　from　log＿

　　　normal　distribution　with

　　　observed　ones　for　various

　　　level　of　threshold　value

　　　　（Misaki，　Osaka）

D／T　ppb／m㎝†h
　　　，

loo

80

60
　　

@　

S0

20

Llも
i

O（1）：observed　dose　for　hourly　dotO

O（24｝：observed　dose　for　doily　data

L（1）：　theoretico　I　dose　for　hourly　dato

L（24）：theore†ical　dose　for　doily　dota

lO Ioo

Fig．6－5－c　Comparison　of

　　　theoretical　dose　from　iog＿

　　　normal　distribution　with

　　　observed　ones　for　various

　　　levels　of　threshold　value

　　　　（Misaki，　Osaka）

D／T，ppb／month

Ioo

80

　　

@　

U0

■

　　

@40

Φ980

20

」OO
ao　　　40　　　60　　　80
Monthly　rnean　m㎜ntrotion　，　ppb

loo

Fig．6－6　Relations　between　dose

　　　and　mean　concentration　for

　　　various　threshold　levels

　　　　（Misaki　and　Sakai，　Osaka）

　　　　　Curves　are　derved　from　eq．

　　　　　　（6－5）in　which　logarithmic

　　　　　S．D．　is　supposed　to　be

　　　　　O．　686．
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のように求めた。これは、大阪府堺市と岬町のSO2濃度の1時間値に対し、　Xc＝10，30，50，100　ppb

の4ケースについて1ヵ月毎のdoseを（6－1）によって求めて実測値をプロットし、ついでC了＝0．6

（Og＝O．　686）の場合のdose　Dを（6－5）によって計算したものである。

2－2　ピアソン系分布のDoseと超過測度

　第3章で述べたように、大気汚染濃度分布は対数正規分布のほかピアソン系W型分布や1型分布によ

って近似される。

　ピアソン系W型分布（第2ペータ分布）のk次の超過測度は、kが0もしくは正の整数のとき次のよ

うになるo

　　　　　　。、－S、C、（一、，）・一・∫°°、・　f（、）、、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Xc　　　　　　　　　i＝1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ケ

右辺の積分は不完全ペータ関数比Iz（a，β）によって次のように整理される。ここでf（X）の式形は

Table　2－7に示すとts　bである。不完全べ一タ関数比については後述する。

　　　　　　いf（・）・・一∫ll　X’f（X）・X－∫1‘　・’f（X）・X

　　　　　　　　　　　　　　－・’B（：：三ll≡…≡告i）｛1－lz（・＋・・1－・一β一・）｝・

　　　ここで、z＝Xc／（a十Xc）であるo

よって、

　　　　　　・・一、Si・C・（一・・）k’‘　a1－1｝（：～1：蒜ミ’）｛1－lz（・＋・’1－・一β一・）｝・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノなお、Xc＝0のときのDkは、原点まわりのk次モーメントμkに一致する。

　ぱくろ期間Tにおげるdose　Dは、上式から次のようになる。

D＝アT｛1－lz（α＋1，一α一β）｝－X、　T｛1－lz（α，1一α一β）｝ （6－6）

無次元dose　D＊は

D＊＝｛1－Iz（α＋1，一α一β）｝一δc｛1－Iz（α，1一α一β）｝． （6－7）

　ピアソン系1型分布（ベータ分布）に関するk次の超過測度は、kが0もしくは正の整数のとき次の

ように定式化される。ここでf（X）の式形はTable　2－7に示す通りである。
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いif（X）・・－C・ifα）・・一∫ジ・（X）・X

＝a
B（a十i，β）

B（α，β）

｛1－1、（・＋i，β）｝，・一｝’・

であるから

　　　　　　・・＝＝　，S。　kC・（一・、）k㌔‘B；蒜）｛1－i。（・＋・・β）｝・

故・、－0のときのD、は、原点まbbの・次モーメ・・μ1に一致する．

　以上の結果から、ばくろ期間Tにおげるピアソン系1型分布のdose　D、および無次元dose　D＊

はそれぞれ次のように表わされる。

D＝アT｛1－lz（α＋1，β）｝－XcT｛1－lz（α，β）｝

D＊＝｛1－1、（α＋1，β）｝一δc　｛1－1、（α，β）｝

（6－8）

（6－9）

　対数正規分布とピアソン系1型k・よびvr型分布との比較を行うと次のとte　bである。対数正規分布に

よる無次元doseをD：，ピアソン系分布による無次元doseをD：とし、両者のdoseの差のDf

に対する比を誤差Erとする。すなわち、

　　　　　　　　　D‡－Dご
　　　　　　E・＝　。　×100（％）
　　　　　　　　　　DL

6

n5
：

…4

！・

1、

6，δ・・1・O

　58
蓋。

§

§3
誓

菖2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O

　　　　　　Vorionce　ooefficient，　S2　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Variance　ooeff泌ien†，S2

Fig．6－7　Evaluation　of　relative　error　of　　　　Fig．6－8　Evaluation　of　relative　error　of

　　Pearson　to　log－normal　distributions　by　　　　　Pearson　to　log－normal　distributions　by

　　the　dose　analysis　whereδと＝0．5　　　　　　　the　dose　analysis　where　6c＝LO

　　　　　　　　　　　　　　　　　　－131一



このような誤差を定義して、δ、＝Xc／Xを一定にしft・Erをδ2一δ3判定図上に求めるとFigs．6－7，

6－8となる。これは各δ2に対し、δ3を変化させてErを求め、等誤差線を求めたものである。これら

の図は第3章におけるFigs．3－26，3－27に対応して対数正規分布の適用範囲を示しているものである。

Figs．3－26，3－27ではパーセンタイル濃度の誤差が評価されたのに対し、　Figs．6－6，6－7では閾値

以上の分布形全体の誤差が評価されてk・b、大気

汚染影響を考慮した評価法であるといえる。

　次にδ2，したがって対数標準偏差もしくは変動

係数を固定し、doseの誤差Erに対する閾値と

歪み係数δ3の影響を示すとFigs．6－9，6－10，

6－11のようになる。これらの誤差評価図は、大

気汚染濃度分布がピアソン系である場合、これを

対数正規分布によって近似するときのdoseの誤

差を示すものであって、Er＞0のとき対数正規分

布による近似は実際のdoseを過少評価すること

になるo

　以上に述べた誤差評価をもとに、実測された大

気汚染濃度分布についてピアソン系分布と対数正

規分布との適合度の比較を行った。その結果を

Fig．6－12に示した。　使用した実測濃度はFig．

3－25に使用したものと同じく、大阪府堺市k・よ

び岬町のSO21時間値の1ヵ月分である。適合度

lOO
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。x°40

ご20
ヒ

Φ　0
9
＝－20
旦
の

o「－40

一60

一80

δ2・o．4 δs・　zs6

一loo
　　　　　　l　　　　2　　　　3　　　　4
　　　　　Non－dimensional　threshold，δヒ

Fig．6－9　Relative　error　of　Pearson　to

　　log－normal　distributions　for　various

　　values　ofδ，　in　whichδ2・＝0．4
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exe　40

ご20
5
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δs4．s

　　3．36

　　16

一100
　　　　　　　　　　2　　　　3　　　　4
　　　　　Non－dimensional↑hresho目，δc

Fig．6－10　Relatlve　error　of　Pearson　to

　　log－normal　distributions　for　various

　　values　of　6，　in　whlchδ2＝＝　O．6
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Fig．6－ll　Relative　error　of　Pearson　to

　　log－normal　distributions　for　various

　　values　ofδ5　in　whichδ2＝0．8
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の比較は第3章第4節に述べたLYNN（1974）の方法により、　X、を10（10）110　ppbと11段階に変化させ

て対数正規分布のdose　k’よびピアソン系分布のdoseと実測されたdoseとの差の絶対値総和を求め

て比較したものである。適合性を示す記号もFig．3－25と同じもので、岬町のうちピアソン系分布のほ

うが適合度が良いものをO，①で対数正規分布のほうが適合性が良いものを＠，●で示し、堺市につい

ては＠k・よび①で示した。

7

6

5
め白。

●

2

1

ぎ劇

　　　O
　　　OO　　　　　O2　　　　　04　　　　　0．6　　　　　0，8　　　　　1．O

　　　　　　　　　　　　Vorionce　coefficient，　82

Fig．6－12　Classification　of　distribution　on　S，＿6，　diagram　by　the

　　dose　analysis
　　　O　and　①　indicate　Pearson　distribution　is　better　to

　　　approximate　while●and＠indicate　log－normal　is　better，

　　　at　Misaki　and　Sakai　respectively．

　本節で用いた関数のうち、不完全べ一タ関数比（imcomplete　beta　function　ratio）Ix（α，

β）の定義と計算法は次のとte　bである。

　　　　　　　Bx（α，β）
Ix（α，β）＝
　　　　　　　　B（α，β）

ここで、B（α，β）はFig．2－7に示すべ一タ関数であり、　Bx（α，β）は次のような不完全ベータ関数で

ある。

　　　　　　Bx（・，β）一∫㌔　1（1－・）β一1　dt　（・〈x＜1）

　　　　　　　　　　　　　　0
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山内（1972）はこれを次のように級数表示した。

Bx（・・β）＝・f（1－・）・ o1＋蕊（…会i∋｝ （6－10）

Ix（α，β）の計算は、上式によるBx（α，β）をmax｛n｝＝60にとって求め、　B（α，β）を雨宮・田

中（1969）の方法によって行った。

　不完全べ一タ関数比がピァソン系1型および同W型分布の分布関数を与えることは、定義によって明

らかである。

第3節　大気汚染濃度の等価表示と超過確率

3－1　大気汚染濃度の等価表示と超過確率

　大気汚染の環境基準は、集団における閾値の存在が認められる場合と認められない場合とでは、その

表現方法が異なり、したがって大気汚染制御のあり方にも差異があると考えられる。閾値の存在が認め

られない場合、もしくはその閾値が低濃度であって実際上無視される場合は、大気汚染濃度レペルの高

低に拘らず、大気汚染濃度と出現頻度の各組み合せが総体として集団に影響を及ぼしていると考えられ

る。このことは換言すれば、集団に対する大気汚染の負荷量が、大気汚染濃度時系列の時間積分値であ

ることと同一である。但しここでは、回復の作用は考慮していない。

　このような場合、大気汚染の負荷は、平均化時間sに対応する濃度xの非超過確率p（もしくは超過

確率η）をもって表現でき、したがってこれらの組み合せによって大気汚染濃度の等価表示ができる。

　｛s，X，p（もしくはη）｝の3量の1つの組み台せに対し、これと等価な他の組み合せ｛s’，　X’，

p’ pは次のような場合に分けられ、それぞれの関係式は以下のようになる。

　（1）S＝S’の場合

÷一・x・〔｛¢－1（・）一¢－1（・’）｝・、（・）〕
（6－11）

（2）pニp’の場合

÷一・xp［・－1（・）｛隠一1｝〕
（6＿12）

｛3）　X＝X’の場合

の一1（P）　a、（・’） G（s’）

の一1（P’）a、（・）　G（・）
（6－13）

ここでの一1（p）は正規分布のパーセント点であり（5－9）～（5－11）によって近似値が求められる。

またG（s）は（5－15）で定義され、その式形は（5－17），（5－19）等に示されている。Fig．6－13は、

超過確率を一定にした場合の濃度と平均化時間との関係を、s＝1hr，　s’＝1～1000　hrsについて示
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　　　Rg．6－13　Concentration　ratio　of　unit　averaglng　time　to　other

　　　　　averaging　time　for　constant　percentile　value

　　　　　　G（s）is　calculated　from　eq．（5－17）where　a＝O　and

　　　　　　2　＝12hrs．

したものである。（6－12）の計算を行うにあたって、G（s）の式形は（5－17）を使い、　a＝0，

e＝12hrsとしたo

　平均化時間sの大気汚染濃度時系列X．（t）が一定濃度XOを超過する確率η（＝1－p）とするとき、

時系列x，（t）の平均値Xと超過確率ηとの間には（5－23），（5－24）もしくは（6－3）によって次のよ

うな関係がある。

i－x。exp｛・g2（・）／2一φ’1（1一η）a、（・）｝ （6－14）

もしくは、

・－1－・
o 1・（X・／X）＋σ～（・）／2

ag（s）

｝

（6－15）

ここで、ag（s）は対数標準偏差、のは正規分布の下側確率である。

　（6－15）から明らかなように、一定濃度と平均濃度との比は対数正規確率紙上で直線関係にある。

Fig．6－14は、対数標準偏差をパラメータとして（6－15）を図示したものである。またFigs．6－15，

6－16，6－17は、SO2濃度についてS＝1hr，　Xo＝0．1ppmおよびs＝24　hrs，　Xo＝O．　04　ppm　，

NO2濃度についてs＝24　hrs，Xoニ0．02　ppmを採用し、年間平均値と超過確率との関係を示したも

のである。データは大阪府下におげる実測値であり、曲線は（6－15）によるものである。

　DRuFucA　and　GIuGLlANo（1977）はMilano市の半年間（To＝4380hrs）のSO2濃度にっい

て、Fig．6－18のように一定濃度Xoを6段階にとって各時系列の超過時間を求めた。その結果をもと

に、超過時間Tの近似式が次のように提案されている。

T＝10，000exp｛－k（xe十〇．1）｝

k＝　17．4　exp（－4．86　X）

一135一



99．

　999

，§99

595

B80
　　70

30
Q0

P0

T

～O

　　　　o．l

　　　QOl
　　　　　Ol　　　　　　O5　　　　　　　　　　5　　to
　　　　　　　　　　　　　　　　T！Xo

Fig，6－14　Relationship　detween　the　ratio
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Fig．6－15　Exceeding　probability　and　annual

　　　mean　concentration　for　hourly　SO2

　　　　　Data　are　from　Aprii　I969　to　March

　　　　　l973　in　Osaka．
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Fig．6－16　Exceeding　probability　and　annual

　　　mean　conoentration　for　daily　SO2

　　　　　Data　are　from　April　l972　to　March

　　　　　l974　in　Osaka．
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Fig．6－17　Exceeding　probability　and　annual

　　　mean　concentration　for　daily　NO2

　　　　　Data　are　from　April　l972　to　March

　　　　　l974　in　Osaka．
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ここでXo，　Xの単位はppmである。このような近似式は大気汚染制御の緊急性からみれば、その式形

の簡便さのゆえに評価されてしかるべきであるが、Xo＜0．1ppmの範囲では実測値からはずれる難点

がある。Drufuca　and　Giuglianoのこのよう1表現方法は、（6－15）によって次のように整理す

ることができる。

T＝To｛1一φ（y）｝

　　　　　　y＝（1・X。－1・X＋ピ／2）／a、

Fig．6－19はこのようにして求めたもので、　agの値には試みにo．7を採用している。各曲線は、

Xo＝　O　ppmでT＝4380　hrsに収束してk・り、　Drufuca　and　Giuglianoの式はXoの変域が小さ

ければ妥当性をもつことが認められる。

）o⊂℃o

xvaiLm⑨Cppm〕

①

or　O2　03　 04　 05

　　　　Conc㎝trat姶n　exeeeded　オ・，叩m

Fig．6－18　Total　time　T　that　the　instantaneous

　　concentration　γo　is　exceeded　for　each

　　of　the　time　series　（from　Drufuca　and

　　Giugliano）

iO（mo

50CO

⑰痴

oo

T0

10

σt＝0・6

オvabes（ppm）

8
881；：

⑧8：99

88；器

O　　　　　O2　　　　　04　　　　06　　　　　08　　　　　10　　　　　）2

　　　　　Co㎜tratめn　exceeded　X．，閂）m

Fig．6－19　Total　time　T　that　the

　　instantaneouS　Concentration　Xo　Is

exceeded　for　each　of　the　time　series

Logarithmic　S．　D．　for　each　time

series　is　assumed　to　be　constant．

3－2　大気汚染濃度のDoseと超過確率

　（6－11）～（6－13）のような大気汚染濃度の等価

表示は、大気汚染のdoseが濃度時系列の時間積分

値であることを前提としたものである。これに対し、

大気汚染濃度分に集団に対する閾値が存在する場合

は、これらの式を直接用いることはできない。ここ

では大気汚染濃度分布が対数正規分布であることを

前提とし、閾値の存在が認められる場合のdoseと

超過確率との関係について述べる。

　大気汚染濃度が対数正規分布をなすとき、無次元

dose　D＊と閾値X，に対する非超過確率p（p＝

1一η，η：超過確率）との関係は、（6－5）および

（6－15）から次式によって示される。

1

　　

@　

@　

@　

@　

@　
O5

⊆OZ

trg　・　L5

　O　　O　　　　　　　　Q5　　　　　　　　1
　　　　　　Exceeding　prob（】bility，？

Fig．6－20　Relationship　between

　　non－dimensional　dose　and　exceeding

　　probability．
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D＊－1一φ｛の一1（P）一・、｝一（1－P）・xp｛・、の一1（P）一σ～／2｝ （6－16）

D＊teよびp，ηの変域はそれぞれ0～1である。明らかに1imp＝0（1imη＝1）のときlimD＊

＝1，1imp＝1（1imη＝0）のとき1imD＊＝0であるo

Fig．6－20は（6－16）の関係をog＝o．20．50．　7，1．o　vaついて図示したものである。　agの値が小

さいとき、超過確率が1に近づくと（閾値が小さくなるか、平均値が大きくなる場合）doseの値が急

激に増大することが認められる。Fig．6－21は、

非超過確率を正規確率scaleにとって無次元

dose　D＊の関数として示したものである。パラ

メータは分散係数δ2（δ2＝exp（σg2）－1）で

ある。

　大気汚染の影響に関して集団に対する閾値が設

定されれば、閾値をこえる濃度のdose　Dの上限

の値を定めることによb大気汚染濃度の閾値x。

に対する非超過確率p（pニ1一η）が定まる。こ

のような基準は、（6－11）～（6－13）によって他

の値による等価表現、tsよび（6－14）によって年

間平均値として表現することができる。

　大阪府岬町と堺市のSO21時間値について、閾

値を連続的に変化させてそのdoseと非超過確率

を求めた結果をFig．6－22に示す。またFig．6

－23は大阪府堺市のSO21時間値について、

X，＝50ppbと設定してdoseと非超過確率を求

めたものである。

告．

　ZO

　　lO　　　　Q2　　　　　0．4　　　　0．6　　　　　0L8　　　　　1．O

　　　　　　　N㎝一dimensionol　dosoge　D畳

Fig．6－21　Relationship　between　non＿

　　dimensional　dose　and　non－exceeding

　　probability　on　the　normal　probability

　　pape「

D！T，ppb

Fig．6－22　Non＿exceeding　probability　and

　　dose　（Sakai　and　Misaki，　Osaka）
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第4節　環境基準に関するいくつかの応用例

　本節では、わが国で行政的に定められている大気汚染に係る環境基準に関連していくつかの応用例を

述べる。わが国の環境基準は、第1節に述べた衛生工学的基準設定の諸段階のうち「目標基準」に相当

するものであるが、その行政的運用面にto　hては一部「規制指針」としての性格を帯びている。また影

響の指標としては、NO2，SO2などの環境基準は地域人口集団における慢性的呼吸器疾患有症率を有

力な指標として採用している。このため庄司（1978）は、これらの環境基準はWHOのカテゴリーでは第

3レペルに相当すると評価している。大気汚染の判定条件（air　quality　cri　teria）が充分に整備

されていない現状では、わが国の環境基準が第3レペルよb高いレベル（第4レペルと第3レベルの中

間）に位置している可能性もあb、逆に環境基準の設定過程から明らかなようにSO2やNO2などは2

倍程度の安全率が見込まれているために第2レベルと第3レベルの中間位置している可能性もあb、こ

の点はなb議論の残るところである。汚染物質毎に設定されている現行の環境基準は、SO2およびNO2

のように大気汚染の総合指標として示されている場合と、COのように特定物質の影響を考慮して示さ

れている場合とがあることはいうまでもない。

4－1　SO2に関する判定条件

　中央公害対策審議会大気部会のいおう酸化物に係る環境基準専門委員会は、1973年3月にSO2の環

境基準について日平均値O．O　4　ppm，1時間平均値O．1ppmなる条件を報告した。この報告の中で三重県

四日市市の疫学調査結果は次のように述べられている。

a）時間的濃度変化の大きい四日市市においては、年間を通じて日最高値（1時間値）の平均値が0．l

　ppmで、また1時間値の24時間平均値の10％が0．07ppmを越えると、気道炎症の有症率が2倍

　以上に増加した。

この調査結果のうち、後者の大気汚染の状態を長期平均値で示すと、（6－14）および（5－14）から次の

ようになるo

T－0・07・xp｛σ～（24）／2一φ’1（0．9）a、（24）｝ （ppm） （6－17）

ag（24）＝tig（1）　G（24）／G（1）

Og（1）を0．5～L2にとり、（5－17）に

aニ0，2＝12hrs，　s＝24hrsを代入

してG（24）を求め、幾何平均濃度ととも

に示すとTable　6－1のようになる。こ

こでの一‘1（0．9）＝1．28155である。

b）四日市市における閉塞性呼吸器疾患

　の新期患者の発生数（3年移動平均値）

Table　6－l　Marginal　mean　concentrations

σICI｝　　O．5　 0．6　 0．7　　0．8　　0．9　　LO　　1．2

Eg（6－17）

Eg（6－18）

X’

狽bPPrn）O・0430・0390・0350・0320・《me　O・0260・022

i　（ppm）　0．046　0．043　0．041　0．039　0．037　0．035　0．033

it（ppm）　0．053　0．046　0．041　0．036　0．032　0．028　0．022

i（ppm）0．0600．0560．0520．0490．0470．0460．044

とその年の二酸化いおう濃度の年平均値とは、おおむね0．04ppmをこえたところでは濃度と発生患

者数は正の関連性があり、かつ、1時間平均値0．lppmを越えた回数が年間おおむね10％以上測定

されたところで、新期患者数は1時間平均値0．lppmを越えた回数と正の関連性が認められた。
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この調査結果のうち、後半部で述べられている大気汚染の状態を長期平均値で示すと、（6－14）から次

のようになる。

アー0．10・xp｛魔（1）／2一の一1（0．9）σ、（1）｝（Plm） （6－18）

長期平均値とその幾何平均値を示すとTable　6－1のようになる。　Table　6－1の結果は、　bの前半部

に指摘されている年平均値0．04ppmの値を根拠づけるものである。

4－2　SO2環境基準の等価表示例

　SO2の環境基準のうち、日平均値0．04ppmについては超過確率を2％以内にとって行政施策が行わ

れているが、1時間値0．1ppmの数値については超過確率は定められていない。そこでこの値に関して

次の2つの条件を設定して、長期平均濃度を求めてみる。

a）超過確率を1／8760にした場合。

この場合は（6－14）から平均値は次のようになる。

T－・O．i・xp｛a、2（1）／2一の一’（i；li）・、（1）｝（PPm） （6－19）

ここでφ一1 i87598760）＝3．6854である。

b）　1時間値0．lppmの超過回数を年間で1回にした場合。

この場合の条件式は（5－34）である。（5－34）から年平均値は次のようになる。

7－　・・i・x・｛㌶（1）／・一・、（1）・i・｛ 〆万T。

2π　ag（1）X。

】｝（ppm）（6－・・）

ここで、To＝8760　hrsである。

　Fig．6－24は（6－19）および（6－20）によって求めた年平均値をag（1）を変数として示したものであ

あるo

4－3　SO2とNO　2の閾値解析例

　吉田ら（1977）は、千葉県におげる呼吸器症状有

症率調査から有症率yとSO2，NO，　NO2，NO、との

相関関係を相関分析によって求め、更に「5＋10」

有症率を3％以下に維持するための環境条件につい

て考按し、例えばSO2とNO2についてはTable．

6－2に示す重回帰式からy＝3％に相当するSO2

とNO　2の年平均値の組み合せを提示した。　吉田ら

が用いた同じ有症率と環境濃度のデータを用い、

SO2とNO2の閾値を求めるために、（6－4）で定義

されるdose　Dと有症率との相関分析を次のように

行った。

200

OO

　　　0　　　　　05　06　07　08　09　　10　11　12　1．5　1A

　　　　　　　　Logarithmlc　S．　D．．σ‘

Fig．6－24　Restrictive　annuai　mean

　　concentrations　to　satisfy　the　air

　　quality　guide　line　for　hourly　SO20f

　　O．lppm．
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　すなわち先ず、（6－4）のXgとOgを、

SO2にっいては1時間最高値と年平均値、

NO2については日平均値の98％値と年平

均値をもとにして求めた。したがって、

SO2の閾値は1時間値、　NO2については

日平均値によって表わされる。　次va　SO2

とNO2が有症率に対し相加的に作用してい

るとみなしてFig．6－25のような重回帰分

析の分散比を求めた。これはSO2とNO2

について、それぞれ閾値Xcを0～50　ppb

の範囲で変化させ、（6－4）からSO2の

dose　Ds　k・よびNO2のdose　DNを求め、

有症率yに対して重回帰分析を行ったもの

Table　6－2　Results　of　multiple　linear　regression

　　analysis　for　SO2　and　NO2　concentrations

　　and　percentage　of　inhabitants　with　symptoms

　　of　chronic　bronchitis　in　Chiba

Multiple　regressiom　equatioロ
　　　　　掌■　　NPRCRt

SO2　NO2
（Result　by　YoSHlDA　et　al．）

　　y＝0．198SO2十〇」14　NO2－　1．63　　0．85　0．65　0．29

（Result　from　dose　analysis）

　　y＝O・285Ds・2＋O・09T・DN・2＋2・470・SS　O・7ハ0・23

事：Multiple。orrelati㎝coefficien⑱．

尊：Normalized田rtial　regress輌on　coefficient．
SO・（励）’NO・（P中）・Ds・2（励），by・2（頑）

The　thresbold　va）ues　in　dle　dose　ax田lys　is　are　O．020　PPn、／hr

for　SO2　and　O．012　PPm／day　for　N（〉．

である。分散比が最大値をとるときの閾値はSO2

にっいて0．020ppm，　NO2について0．012ppm

であった。そのときの回帰式はTable　6－2のと

おりである。

　以上の閾値解析の結果では、NO2よりSO　2の

ほうが呼吸器症患に寄与していると評価されるが、

吉田らの寄与率とは異なっている。これは吉田らの

解析においてSO2濃度がPbO2法測定値から換

算した部分があるためと考えられる。Table　6

－2に示した閾値はtentativeなものであって、

測定状態や影響指標としてのNO2，SO2濃度に

関する今後の検討が必要であることはいうまでも

ないo

第5節　要 約
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Fig．6－25　Distrlbution　of　the　variance

　　ratio　for　various　threshold　values　of

　　SO2　and　NO2
　　　Critical　varian（〕e　　ratio　　for

　　　α＝0．Ol　is　equal　to　7．56

　大気汚染が総体として、人間の健康や社会活動および他の自然界の諸活動に悪影響をおよぼすもので

あることは、もはや自明とされている。しかしながら、汚染と影響との定量的な関係はそれほど解析さ

れているわげではない。就中、微量・長期の大気汚染が人体に与える影響の定量化は、国の内外でいく

つかのすぐれた成果が挙げられているものの、体系化されるには至っていない。これは、人体実験が認

められないという倫理的理由のみならず、20年程度の長期の慢性的影響を考えれば解明には相当長期の

時間が必要であるからである。

　本章は、大気汚染影響に関し、説明変数としての大気汚染濃度に注目して衛生工学的考察を行うこと

を目的とした。
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　第1節においては、大気汚染の人体影響に関する基本事項が述べられた。　すなわちWHOの大気汚染

の判定条件の定義を行い、4っのカテゴリーで示される影響に関連した大気性状の記述の必要性を前半

部分で強調した。環境基準にはいくつかの異なった概念があり、従来それが混同される傾向にあったの

で、後半では大気汚染制御において使われる「基準」の概念を整理した。

　第2節では、大気汚染影響の説明変数として、「集団に対する閾値」を設定したときのk次の超過測

度を定義し、対数正規分布とピアソン系分布についてその定式化を行った。超過測度は、閾値以上の濃

度に関する閾値まわりのモーメントと考えることができる。第3章で導入されたδ2一δs判定図による誤

差評価は、0次の超過測度すなわち超過確率を指標にとったものであったが、ここでは1次の超過測度

すなわちdoseを指標にとって、ピアソン系分布を対数正規分布で近似したときの誤差を評価した。

　特定された影響の個体反応の強度を捨象し、影響の有無のみを0－1反応とみなせぱ、集団における

大気汚染のdose－response（量一効果）関係を得ることができる。第3節の後半では、　dose　一一

response関係におけるdose（1次の超過測度）と超過確率との関係が求められた。閾値の存在の有

無にかかわらずdoseの上限が定められれば、それに対応する超過確率を任意の濃度と任意の平均化時

間の関数として定めることができる。第3節前半部で示した等価表示の式は、このような濃度・平均時

間・超過確率という3量の組み合せで示される大気汚染現象を、他の値の組み合せで表示するための式

であるo

　第4節では、環境基準に関連した3つの応用例が示されている。第1と第2の例は等価表示に関する

もので、前者は四日市市において呼吸器疾患の増大に関連すると考えられる大気汚染の状況を平均濃度

に換算した例である。後者はSO21時間0．1ppmという環境基準に、　これの出現確率を年間1回以内

という条件を加えて大気環境条件を定義し、その等価表示として年間平均値を求めたものである。

　第3の応用例はSO2とNO2の集団に関する閾値を求めたものである。　dose　一　response関係が線

型関係にあるとみなし、最もprobableな回帰式が得られるということを条件として両汚染物質の閾

値を求めると・SO2については1時間値0・015PPm，　NO2については1日平均値0．012PPmが得られ

るo

　以上が第6章の要約である。
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第7章　二酸化窒素に係る環境基準の統計的検討

　本章は、わが国の大気汚染対策の最大課題の1つである窒素酸化物対策の基本である、二酸化窒素の

環境基準に関する検討を行うことを目的とする。

　まず第1節においては、二酸化窒素などの大気汚染物質の健康影響を評価する手法にっいて、その特

徴と制約を考察する。特に人体実験などでは社会的・医学的弱者を評価の対象とすることは困難である

が、わが国における環境基準の概念は、そのような弱者の健康保護をも対象としている。そのため第2

節において、一般健康人に関して得られた知見に安全係数を考慮することの必要性を、量・反応関係の

視点から考察する。

　第3節は、昭和53年3月に中央公害対策審議会が答申した、二酸化窒素に係る指針値の根拠につい

て考察し評価する。しかしこの指針値導入に際して前提とされたモデルには、論理的整合性に欠ける部

分があるため、第4節において、量・反応関係にいくつかの数学モデルを採用して観測値と比較検討す

ることとする。

　第5節は以上の要約である。

第1節　概　　説

　わが国の環境基準は、国民の健康を保護するとともに、生活環境を保全するという公害対策基本法の

目的を達成するための基本的施策として設定されるものであb、同法第9条において、環境基準は常に

適切な科学的判断が加えられ、必要な改定がなされなければならない、と定められている。この条項に

則b、昭和53年7月11日付で二酸化窒素に係る環境基準が改定されたが、改定にあたっての行政的

手続きや科学的判断に適切さを欠く面があったとして、東京都（1SU9）などからいくつかの問題点が指

摘されている。この改定は、昭和53年3月22日付の二酸化窒素の人の健康影響に係る判定条件等に

っいての中央公害対策審議会答申にある長期暴露についての指針値、年平均0、02～0．03Plmをその

まま日平均値として等価表示したものであって、東京都などが指摘している問題点の1つは、環境基準

は指針値に安全係数を考慮して設定しなければならないというものである。本章では、以上に述べた二

酸化窒素に係る判定条件と指針値に関して衛生工学的な検討を行う。

　二酸化窒素（以下単にNO2という）もしくは二酸化窒素を指標とする大気汚染の人の健康への影響を

評価する手法には、評価の対象が動的な生体現象であるので、一般の自然科学的な実験手法とは異なっ

た特徴と制約がある。実験には動物実験と人体実験があり、検定手法には直接法と間接法がある。直接

法とは0から徐々に増加するNO2に人や動物をばく露し、影響が出現したときの濃度をもって閾値とす

る方法である。FINNEY（1St8）も述べるように、この方法は最も単純であるが制約も大きい。なぜな

h人体実験においては、不可逆的な障害を惹きおこす恐れのある濃度ではこれを適用することができず、

動物実験による直接法も実験成績の再現性は保証されず、誤差もさげられないからである。

　間接法は、影響の測定方法によって、計量法と計数法に分類される。計量法は、人や動物をいくつか

の段階のNO2濃度にばく露させて対応する影響の強度を計測し、量・効果関係を求めるものである。こ
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の方法は検定手法として最も一般的であb、かつデータ解析は容易である。しかし一方、対応する影響

は体重、血液成分、肺機能などの定量可能なものに限定される。特に人体実験においては、定量的検査

の機会が特定の設備をもつ施設に限定され、多人数を対象とすることが困難である。また、その影響が

生理的反応や代償能力の範囲をこえないよう、直接法と同様の制約がある。

　障害の発現機序が不明であったり、検査設備の制約などで、特定の影響強度が計量できない場合には、

計数法が採用される。計数法の対象は集団に限られる。この手法は、集団を複数の段階のNO2濃度にば

く露させ、対応する集団中で特定の影響を受げて

いる個体数を計数し、量・反応関係を求めるもの

である。計量法に比べて、得られる医学・生物学

的情報量は少なく、データ解析もやや複雑である

が、影響の有無のみを判定すれば良いという簡便

さがあり、BMRC法による呼吸器症状有症率調査

の検定などに使われている。

第2節　量・反応関係と安全係数

　NO2による影響のうち特定の反応に着目し、

NO2があるばく露量に達したときにその反応を開

始する個体の、集団中の割合を図示すればFig．

7－1のようになることが予想される。これを耐性

×

　　　　　　　X
　　　　　　Dose　ln　arb！trary　unlt

Fig．7－l　Ashematic　example　of

　　torelance　distribution

曲線（tolerable　curve）という。　NO2がxに達したとき、それまで反応しなかった個体のうち、

ndx　だげが刺激に耐え切れなくなるとすれば、　NO2に関し鋭敏なものは左の裾に集まり、多くの個

体は曲線の中央値付近に集まるであろう。反応の強度は問わず、単にその有無のみを判定することとし、

NO2がxのときに反応を呈する個体の数を求めれば、それは各nをxまで積分したものになる。このよ

うな概念は、N個の集団のうちr個が反応を呈しているときの有症率p＝r／Nを説明するものであり、

量・反応関係とはxとpとの関係を指すものである。

　遣伝的素因の選択ができ、飼育と環境の条件を管理できる動物実験では、量・反応関係は比較的得ら

れ易く、その成績も精度が高い。しかし人体実験では、倫理的、社会経済的制約が大きいため、量・反

応関係を求めることは難かしく、直接法による短期的な可逆反応をみている程度である。

　大気汚染に関する疫学研究の1つに、慢性呼吸器症状の有症率調査がある。環境条件をほとんど制御

できないこのような疫学的調査では、精度を高めるために対象者の層別化が行われる。すなわち、性、

年齢、喫煙習慣などによって対象者を分げ、その中で無作為抽出をするのであるが、各層の調査数に制

限があるため、現在では各層の成績に重みをつけた標準化有症率を求めることが多い。このとき、量・

反応関係としてp＝α＋βズなる1次式が仮定されるが、この仮定はFig．7－1の耐性曲線に一様分布

を仮定することと同義である。現行の疫学的調査の精度を考えれば、p＝・α＋βxによる外捜をしない

限りこの仮定は止むを得ないものであるが、dp／dx＝n／N＝β（一定）になる点で論理的整合性に

欠げることは否定できない。
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　NO2の影響評価のためには、動物実験でも疫学研究でも、対象とする場の調整が必要である。すなわ

ち動物実験は均一系（ク・一ズドコロニー）などを使用し、飼育や環境条件を均一化しなければならな

い。同様に疫学研究においても、調査地域は相互にNO2以外の要因が一様であり（等分散性）、地域

内対象者を層別化すること（均質性）が必要である。このような場の調整の下に、一応の量・反応関係

が確立して、影響が認められない最大のNO2濃度や、自然有症率に対応するNO2濃度が求められたと

しても、それらの値が直ちにNO2の環境基準値になるわげではない。なぜなら、　そのような値は、学

童、30歳以上女子、40～59歳の病人以外の成人などを対象として、調整された場の下で得られた成

績であって、NO2影響に関する社会的・医学的弱者集団にそのまま適用できるものではないからである。

　量・反応関係に関する知見をもとに、弱者の保護を考慮した環境基準を設定する際には、安全係数の

配慮が必要となる。安全係数に関する従来の考えは以下の通bである。

　宮木（1976）は、食品、農薬などに含まれる有害物質の許容量設定に際して用いられる安全係数を紹

介している。この場合の安全係数は、最も感受性の高い動物の最も鋭敏に現われる毒性に関する最大無

作用量を求め、動物実験結果を人間に適用する場合の種差による安全係数を10，人間の個人差による安

全係数を10とし、両者を合わせて100としている。特に重大な毒性については、　これを更に2倍し

200の安全係数が採用される。最大無作用量は、量・反応関係により最小反応率に対応し、統計学的に

求められる。MANTELら（1975）は発ガン性物質に関する最大無作用量の統計的推測法を開発している。

　NO2に関する安全係数には、2つの異なった考えがある。1つはWHOの専門家会議（1977）が提案

したものである。同会議では、動物に影響が認められる短期的最低濃度0．5ppmに対し、　NO　2のパック

グランド濃度は、0．0025ppmであるから安全係数は200をこえることはなく、汚染源から離れた小村

でも0．025ppmに達することがあるので、実際的な最大の安全係数は20であるとされた。次いで同会

議は、動物実験成績を人間に適用する場合の最小の安全係数を3～5と提案し、公衆の健康保護のため

のNO2単独1時間ばく露限界を0．10～0．17ppmとした。同時に同会議は、複合汚染の場合や感受性

の高い者の保護には、更に大きい安全係数が必要であると述べている。

　他の1つは、わが国の中央公害対策審議会が大気汚染に係る環境基準設定の際にとってきた慣行的考

えである。それは、各大気汚染物質を大気汚染の指標として用い、単純性慢性気管支炎などの有症率に

差が認められたときの平均濃度を、安全側にとって日平均値として提案する手法である。この手法の特

徴は、④単体の汚染物質を複合大気汚染の指標とし、＠その単体物質自体の有害性を動物実験と人体実

験の判定条件によって確め、◎影響に関する限界濃度は疫学調査成績から求め、◎環境基準値は結果的

に、この限界濃度に安全係数2を含ませたものになった、という点にある。

　弱者は、人体実験においては倫理的制約があって実験対象となることは稀であり、疫学調査において

は個人差が拡大されて人口集団相互における等分散性と均質性が乱されるため、調査対象から除外され

るのが通例である。よって弱者集団のみを対象とする耐性曲線、もしくは弱者集団を含んだ一般人口集

団の耐性曲線を求めることは稀であり、特に慢性影響に関しては不可能である。安全係数は弱者集団の

健康保護のために必要であるが、弱者集団に関する耐性曲線が求められないがために、科学研究の対象

としては恣意的な（arbitrary）値である。従来の大気汚染に係る環境基準において、わが国で2なる

安全係数が用いられてきたが、例えば1．5やL8なる安全係数が科学研究の対象となb得ないという意

味で、2なる係数は最低値であるということもできよう。

　試みに、人口集団を健康人集団と弱者集団の2つに分けてその人口比を9：1とする。両集団の耐性
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曲線にそれぞれ対数正規分布をあてはめ、ばく露の対数値をX，X’，XとXノの平均値（ED　50の対数値）

を5《，叉’，対数標準偏差をa，〆とする。このとき全集団の耐性曲線の密度関数は次式で示される。

fo（X）＝

　　　　Pta

゜’9

??吹

o一（X芸 ｝＋岸〆exp｛一（X－X’2a’2）2｝

≡f（X）十f’（X）

いま健康人集団に対する弱者集団のED50の比をα、同じく対数標準偏差の比をβとすれば、ばく露

量がexp　yのときの有症率pは次のようになる。

・一∫Yf。（X）dX∋yf（X）dX＋JY
　　－Oo　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＿oo　　　　　　　　　　　　　　　－一　oo

f’（X）dX

　　　　　　　　　　　　　　ノー…£・（x）・x＋・・1£、 ¢（x）dX

ここで gは標準正規分布、

u．。＝・－X B’一・－X’ 黶I－1・α
　　　　o　’　　　　at　　β　　βo

以上にもとづき、全体の有症率3％に対応する濃度を環境基準値に設定した場合の両集団に予想される

有症率をTable　7－1に示する。このモデル自身が

恣意的であるが、安全係数の必要性を示す結果であ

るといえよう。すなわち、弱者集団のED50は健

康人集団に比べて小さく、また弱者集団の個人差は

健康人集団に比べて大きいと考えられるため、弱者

集団の対数標準偏差は健康人集団に比べて大きいと

考えられる。両集団が同じ量の大気汚染にばく露さ

れたとき、影響が出現する個人の割合は、弱者集団

に偏ることがTable　7－1から予想される。

第3節　二酸化窒素に係る指針値の根拠

　　　　　と評価

Table　7－l　Comparison　of　prevalence

　　rates　between　the　weak　and

　　normal　groups

　　　　　pre▼a　lence　rate　　preva　lence　rate
kl　k2　f。r也e　weak　f。r　the　n。r而aI

l：ll：1　篇：；％　　　1：2s

O・8　1・0　　10・2　　　　　　2・9
0．8　　 L6　　　　17．9　　　　　　　　　L3
1．0　　　　1．0　　　　　　　3．0　　　　　　　　　　　　　3．0

1，0　　　L6　　　　 10．4　　　　　　　　　　2．2

Model　is　s●posed　that　tbe　torelance　d　istributi㎝

is　of　log・no「mal　and　that　there　exists　iO％of

subjects，　which　belong　to　the　weak　gr（ロp，　m心ose

ratios　of　EI）50　and　legarithmic　S．D．　to　the

normal　group　are　kl　a［冨1　k2　respecti▼ely．　Pre▼al飴㏄

mtes　of　each　gmp　corresp（｝㎡to　3％for　tbe　to惚1．

　中央公害対策審議会大気汚染部会二酸化窒素に係る判定条件等専門委員会（以下単に専門委員会とい

う）は、昭和53年3月20日に二酸化窒素に係る判定条件等にっいての専門委員会報告（以下単に専

門委員会報告という）をとりまとめて同大気部会に報告し、大気部会がこれを了承した後に同年3月22

日付で中央公害対策審議会長は環境庁長官あてに審議結果を答申した。
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　専門委員会は、二酸化窒素（以下NO2という）に係る14項目に整理した判定条件の他に、　NO　2濃度

の指針を次のように報告している。

　　「③　指針の提案

　　　　　以上の動物実験、人の志願者における研究、疫学的研究などの成果を総合的に判断し、本専

　　　　門委員会は、地域の人口集団の健康を適切に保護することを考慮し、環境大気中の二酸化窒素

　　　　濃度の指針として、次の値を参考とし得ると考えた。

　　　　　短期暴露については1時間暴露として、0．1～0．2ppm

　　　　　長期暴露については、種々の汚染物質を含む大気汚染の条件下において、二酸化窒素を大気

　　　　汚染の指標として着目した場合、年平均値としてO．02～0．03ppm」

この指針はNO2に係る判定条件を総合判断して提案されたものであるが、人の健康の保護との関連で

いかなる性格をもつものであるかについては明確な定義はされていない。そのため本節においては、特

に長期ばく露の指針値について、それが求められた経過と内容にっいて検討し、指針の性格について考

察することとするo

3－1　長期ばく露の指針値設定の経過

　専門委員会は、内外の成人を対象とした慢性呼吸器症状有症率調査のうち、次の4つの疫学調査結果

を重視した。

　（1）千葉県における調査とそれに関する吉田ら（1976）の報告、

　｛2）大阪府および赤穂市における調査とそれに関する常俊ら（1977）の報告、

　（3）岡山県における調査とそれに関する坪田ら（1979）の報告、

　（4）全国6都市における調査とそれに関する鈴木ら（1978）の報告。

各調査とも、調査対象地域はいくつかの地区に分割され、各地区毎に大気汚染濃度と持続性せき・たん

等の有症率が求められている。

　専門委員会は先ず、各地区の有症率のうちの最低有症率に着目し、この最低有症率に対し差が認めら

れない各地区の有症率を求めた。次に専門委員会は、この最大有症率にO．5％、1．0％程度の誤差を加

味し、それぞれの報告書で示されているNO2濃度と有症率との直線回帰式によって、　誤差を加味した

最大有症率に対応するNO2濃度を求めた。専門委員会は、このようにして求めたNO2濃度をもとに、他

の大気汚染物質の共存下では、NO2年平均濃度が0．02～0．03　ppln以上の地域では、　NO2濃度が増大

すれば持続性せき・たんの有症率も増大するものと判断した。これが長期ばく露の指針の有力な根拠と

なったものであるが、解析内容の詳細は公表されていないため、ここでは解析内容を手順を追って吟味

することとする。

　呼吸器症状の有症率調査は、一般に対象地区の住民を無作為抽出した計数調査であるため、等分散性

と均質性が成立する場合には、求めた有症者数は2項分布に従うとみなすことができる。2つの地区A，

Bにおけるサンプル数をnA，nB，有症者数をrA，rB（したがって有症率はpA＝rA／nA，　pB＝　rB／

nB）とすると、

　　　　　　　　　PA－・・±†（1十lnA　nB）

　　　　　　u°下1一三）（吉評’
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　　　　　　　但し複号はUoの絶体値を小さくするように採用する，

は近似的に正規分布に従う。母有症率P▲，P。に関する片側検定は、次のようになる。

Ho：駄＝P．，H1：P、＞PB，に対し、　uo≧u（2α）ならばHoを棄却し、

Uo＜u（2α）ならばHoを採択する。ここで有意水準a＝0．05の場合、　u（2α）＝

1．　645，α＝0．10の場合、u（2α）＝1．282である。

上記〔1）～｛4）の各疫学調査の地区毎のサンプル数、有症率、最低有症率に対する検定結果はTable　7

一2～7－5のとおりであって、最低有症率に対し差が認められない地区の有症率のうち、最大の有症率

は次のとおりである。

千葉県における調査

大阪・赤穂

岡山県

全国6都市

／’

’’

〃

3．49％

3．3％

6．8％

2．0％

Table　7－2　　Prevalence　of　respiratory

　　　symptom　and　test　of　significance

　　　for　the　survey　in　Chiba　prefecture

Table　7－4　Prevalence　of　respiratory

　　　symptom　and　test　of　significance

　　　for　the　survey　in　Okayama　prefect、

Area N…fP．e。alencel）
subjec　ts

Uo2） Area ：鈴い一1・㏄・D 2）

Kdbitsロ

Taka　taki

Anezaki

Kimi　tsu

Ka　tsushika

Goi

Takan　dda　i

D－area
Yawata
Minato

E2－area

A－area

Kojo－area

512
317
213
739
205
353
427
402
201

320
357
382
528

1．71％

2．83

2．86

2．92

3．49

3．76

4．41

5．08

5，56

6．94

7．85

10．92

11．45

（minimum）

　0．84

　0．71

　1．18

　｜．18

　1．66持

　2．25“

　2．69口

　2，55口

　3．69⇔

　4．25締

　5．76⇔

　6．18口

FUkqishima

Shirorni

Enami
Katagami

Kasa　oka

Mitsuishi

Tamashima

Nizushima－B
Nambu－rinkai
Unotsu

Mizushima－A
Yobimatsu

419
372
404
398

358
435
375
173

402
334
213
335

4．6％

5．1

　5．4

6．6

6．8

6，8

6．8

8．2

8．3

8．5

10、7

11．5

（minimum）
　　0，16

　　0．37

　　1．09

　　1．17

　　1．24

　　1．｜9

　　1．53“

　　2．02“

　　2．03⇔

　　2，74⇔

　　3．40⇔

1）Age，　sex，　and　smoki㎎adjustα1　preva　lerx　e

　rates　of　pe’sistent　COtrgh　and　phlegm　in

　adults　aged　from　40　to　59　years　old．

2｝Symbol　of紳i脳1icates　that　tbe　preva　lence

　　is　signiflcantly　greater由an　the　minimum
　　rate　at　tbe　Ievel　of　5％．

1）P爬valence　is　same　as　in　Table　7－2．

2】Symbols　of＊alxi　＊＊indicate　tbe　significance　at

　　the　levei　of　10　and　5％respectively．

Table　7－5　Prevalence　of　respiratory

　　　symptom　and　test　of　significance

　　　for　the　survey　in　six　communities

Table　7－3　Prevalence　of　respiratory

　　　symptom　and　test　of　significance

　　　for　the　survey　in　Osaka　and　Akoh

Area 鵠ぽ6、ご，、繭　・D

Area

UO

牲」二1、p－・lenc・1）・・

Akoh
lzumiohtsu

Morigtxhi－Kas㎎a
Higashiohsaka
Suita

Taka　iShi

Moriguchi－DDi

3，　915

1，812

3，563

Z223
6，379

2336
1，853

％ （min㎞um）
　1．99“

　3．04“

　3，59“

　4．89⇔

　4．68“

　4．72⇔

1cb輌hara

Sakura

Id1輌hara

Sa㎞
Ichihara

Ohmuta
Higash　iohsaka

Ohmuta

Ohmu匂
HigashiChsaka

Higashidbsaka

1974
1973
1973
1974
1972
1974
1972
1972
1973
1974
1973

345
291

380
303
400
200
327

238
209
273
296

0．87

1．03

！，05

1，32

2，00

4．00

5．20

5．46

5．74

5．86

6．76

（minimum）
　　－0．20

　　－0．13

　　　0，17

　　　0，97
　　　　　　＊■　　　2，19

　　　3．07⇔

　　　3．08⇔

　　　3．15紳

　　　　　　寧■　　　3．33

　　　3．78口

nAge，　sex．　and　smoki㎎adjusted　preva　lence　rates
　of　Chronic　brαndhitis　in　achilts　aged　40　years　old

　a西1crver．

ωCrdde　prevalence　rates　of　persistent　coゆand　phヒgm
　　in　fernales　aged　30　years　old　and　over．
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　次に、NO2濃度（x，ppm）と有症率（y，比率）との直線回帰式は、各調査毎に次のようになって

いるo

千葉県における調査

大阪・赤穂　　〃

岡山県　　　　〃

全国6都市　　〃

y＝－0．0123十2．82x

yニ　 0．0354十〇．37x

y＝－0．Ol94十4．37x

y＝－0．0083十1．gox

専門委員会は、有症率に対応するNO2濃度を求める際、　xのyへの回帰式を使い、　上で求めた最大有

症率に対応するNO2濃度を求めた。この手法によるNO2濃度はTable　7－6のようになる。以後これ

を限界NO2濃度という。

　以上が専門委員会の解析手法にょる追計算の　　　　Table　7－6　Mean　NO2　concentration

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　correspondlng　to　the　maximum
結果である。この手法を是認して論ずれば、
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　non－significant　prevalence　rate
Table　7－6に示したように有症率が増加を始
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Preva　lence　Prevalence　Preva　lence
める限界濃度は0．015～0．020PPmであるとい　Name°f　survey　・…・・％一…5S・・r…t・・S

える．ま撮低有症靴対し差が認められふ　ε㌫蒜蒜「e°°1砺m；：蒜『1；li卿

有症率のうち・駄値を示す有症率のみ路調漂蒜蒜警1：㍑1：91；ll：灘

査毎に1％程度低めに求められたとすると、有

症率が増加を始める限界濃度は0．020～0．022ppmとなる。

　長期ばく露の指針0．02～0．03ppmの下限濃度の根拠は、以上の解析によって明らかであるが、上

限濃度の根拠は専門委員会報告には述べられておらず不明である。

3－2　長期ばく露の指針値に対する評価

　専門委員会が採用した解析手法には、2つの前提条件が設げられていると考えられる。第1は、NO　2

濃度が増大すれば有症率も増大し、かつ各対象地区のうちの最低有症率はNO2濃度が低い地区にある、

という条件である。この前提条件は、大気汚染が有症率を高め、かつNO　2濃度が大気汚染の指標となり

うる、ということと同義であって、4つの疫学調査にも適用できる条件である。第2の前提は、NO2濃

度が低い地区では、NO2濃度と有症率との関係は存在しないか存在しても検出できなしぺという条件で

ある。これは換言すれば、有症率に影響する因子が大気汚染以外にも存在することを述べているもので

あり、一般に妥当な条件である。

　最低有症率と差のない最大有症率を求めるには、統計的仮説検定を行う。このような統計的推論自体

は一般性を有するが、専門委員会の解析におげる推論には次のような不確定さがともなうと考えられる。

1）限界NO2濃度より低位にあるところの有症率は、前提の第2によって観測誤差を伴ない、　最大有

　症率が限界NO2の直近にあることが必ずしも保証されない。

2｝最低有症率が観測誤差以外の要因によって低く観測される場合があり得る。

3）母有症率がNO2濃度の増大とともに滑らかに増大する場合、もしくは最低有症率を示す地区のサン

　プル数が他地区に比べて多い場合には、有症率の差の検出力は弱くなる。

4）有症率の差の検定における有意水準が小さい場合、もしくはサンプル数が少ない場合には、有症率

　の差の検出力は弱Kなる。

　以上のうち、限界NO2濃度を低めに出す怖れのある｛1）k・よび（2｝の不確定さについては、専門委員会は
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これを避けるため、最大有症率にそれぞれ0．5％、LO％を加えた有症率を求め、対応する限界NO2濃

度を求めている。最大有症率に加えた0．5％、1．0％の有症率は、千葉県における調査を除く各疫学調

査有症率の回帰式からの誤差の標準偏差推定値が約1％であることに対応している。しかしこのような

操作には、得られた結果の妥当性を判断する検定手法が未確立であるという弱点がある。

　そのために、専門委員会の解析手法を修正した簡易な手法によって、限界NO　2濃度を求めれば以下の

ようになるo

　限界NO2濃度を求めるにあたっての前提条件を整理すれば次のとfO・　bである。

（1）有症率調査における対象者の抽出は、無作為抽出であること、

（2）症状の認識とその観測に地区差がないこと、NO2濃度の観測値が地区内の大気汚染を反映している

　こと、

〔3｝有症率増加に関連した大気汚染以外の因子は、調査地域全体に一様であること、もしくは有症率が

　これらの因子に関して標準化されていること、

（4）大気汚染へのばく露条件は、調査地域全

　体に一様であること、

（5｝NO2濃度が増大すればそれに対応して有　　Table　7．7　NO、　oonoentration　and　its

　症率が増大すること。　　　　　　　　　　　　　corresponding　test　of　significance　for　the

　以上の前提条件のうち（1），｛3｝および（5）は各　　　　su「vey　in　Chiba　p「efectu「e

疫学調査報告において成立することが確めら

れており、（2冶よぴ（4）vaついては、千葉県と

岡山県の調査が調査地域を行政区単位にして

いること、全国6都市調査では対象者を区域

外に職業をもたない女子にしたこと、などに

より概ね成立しているとみなせよう。なお大

阪・赤穂における調査は、最低NO2濃度が高

いことなどの理由によって、以下の解析にな

じまないため、検討しないこととする。

　解析の手法は次のとおりである。すなわち、

NO2濃度の低い順に有症率調査結果を並べ、

地区間の有症率に差がないという帰無仮説を

設ける。次にNO2濃度を徐々に増加させ、増

加した濃度に対応する有症率はそれまでの有

症率より高いという対立仮説を設ける。限界

NO2濃度はこの帰無仮説が棄却されるところ

の濃度であるということができる。以上の結

果をTable　7－7～7－9に示す。解析結果の

うち、NO2濃度がある値をこえた後に有症率

の差が連続して有意であるのは、　NO2濃度

が増大するにつれて有症率が増加しているこ

叢eaご」蕊i。。　C：吉㍑。ご’C瓢；芸P・e匂1・nce　・・

1　　　0．e13　ppm　　　　　317

20．Ot5　　530
3　　　0．016　　　　　　　　LO42

4　　　　0．018　　　　　　　　L444

5　　　0．018　　　　　　　　t645

6　　　　0．012　　　　　　　　2384

7　　　0．0ハ3　　　　　　　 2737

80．014　 ＆‘64

90．Ol4　 3．521

tO　　　　O．019　　　　　　　　4049

1‘　　　0．010　　　　　　　　4369

12　　　　0．011　　　　　　　　4574

13　　　　0．01ハ　　　　　　　　4956

2．83％　　　　　2．83％

2．84　　　　　　2．86　　　　－0．25

2．29　　　　　　ハ．71　　　　－t．02

8．06　　　　　　5．08　　　　　2．59“

3．37　　　　　　5．56　　　　　1．63．

3．23　　　　　　2．92　　　　－0．45

3．30　　　　　　3，76　　　　　0．36

3．45　　　　　　4．41　　　　　1．03

3．89　　　　　7．85　　　　　3，93口

4，88　　　　　1t45　　　　　7，41令●

5．03　　　　　6，94　　　　　L49．

496　　　　　　3．49　　　　－0．83

542　　　10．92　　　4，82⇔

P【evalence　of　area　i　is　com『培red　with　CUπ駆1ati▼e　prevaletrce　of

area　i十1．

Table　7－8　　NO2　concentration　and　its

　　corresponding　test　of　significance　for

　　the　survey　in　Okayama　prefecture

僚ご」漁、㎝C潔霊濫，N軌鰐！芸：e昏・v・len・e　u。

0．016ppm
O．016

0．　017

0．020

0．020

0．022

0．022

0．022

0．023

0、023

0．027

0．030

　358
730

1，149

1．547

L982
2386
2559
2961
S295
a670
3，883

421S

6．80％

5，93

5．45

5．74

5．98

5．88

6．04

6．34

6．56

6．59

6．81

7，18

6．8％

5．t　　　－0，82

4．6　　－0．82

6．6　　　0．73

6．8　　　0．71

5．4　　　－0．33

8．2　　　107
8．3　　　　1．62．

8．5　　　　1．39奉

6．8　　　0，07
10．7　　　　　2．18．◎

IL5　　　308．⑨
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とを示すものである。

　以上のように求めた限界NO2濃度を整

理するとTable　7－10となる。濃度幅

の下限は有症率の増加が認められない濃

度であり、上限は増加が明らかな濃度で

ある。Table　7－10には専門委員会の

解析手法による限界NO2濃度も整理して

ある。専門委員会の手法にはいくつかの

不確定さがあり、統計的推論にも不明確

な個所があるが、ここで求めた結果とほ

ぼ同じ値が求められたことは注目すべき

である。但し専門委員会の解析手法およ

びそれを修正した手法の何れにも、NO2

濃度が低い地区での有症率はNO2濃度と

関連性が無いという前提があり、これが

限界濃度を高めに出す不確定さに連なっ

ていることも留意すべき点である。

Table　7－9　　NO2　concentration　and　its

　　corresponding　test　of　significance　for

　　the　survey　in　six　communities　of　Japan

A「ea　図ean　NO2　　　　Cumulative　No．　Cumulat輌ve
　　　　　　　　　　　　　　　　　Prevalelte　　UoNo・c｛meentra　t　ion　of　subハ㏄tg　pr鵠lence

1　　0e13　ltpm
2　　0．014

3　　0．015

4　　0．016

5　　0．016
6　　　0．020

7　　0．022

8　　0．029

9　　0．031

10　　0．037

11　　0．042

S45
725

い25
L416
L719
L957
2116
2366
2693
2989
3，262

a87暢　　　　0．87％

0．97　　　　　　1．05　　　－0．13

S．33　　　　　2．00　　　　1．18

1．27　　　　　　1．03　　　－0．12

1．28　　　　　1．32　　　－0．21

1．79　　　　　　5、46　　　　4．30傘．

2．17　　　　　　5．74　　　　3．48⇔

2、32　　　　　　4．OO　　　　　1．40．

　　　　　　　　　口2．67　　　　　　5．20　　　　2．84

8，08　　　　　6．76　　　　3．68時

8．31　　　　　5．86　　　　2．28零o

Table　7－IO　Critical　mean　NO，　concentrations

　　at　which　prevalence　corresponds　to

　　begin　to　increase

　　　　　　　　　　　　　　　　　くtU　c　ハじ　1ttロこぱぱ　モ
Na「鷲゜f　SU「vey　M面i個m杜IK「i　m。，hOd・

Chiba　prefec　ture　　O．016－0．018ppm　　O．　OI7－0，020　ppm

Okayama　prefec　ture　　O．020－0．022　　　　　　0．020－0．022

Six　c。㎜皿ities　O．016－0．020　0．015－0．020

．）Ccrrcentrationrs　in　Table　7・6　are　arra㎎ed　d㎜to　third

　Places　of　decimals．

第4節二酸化窒素に係る量・

　　　　　反応関係

　専門委員会の解析手法では、NO2濃度が低い場合の慢性呼吸器症状有症率はNO2濃度に関連して増

大しない、との前提が設けられている。この前提は、将来においてNO2を指標とする大気汚染が低減

されたときにその妥当性が吟味されるべきものであb、低濃度長期ばく露下における呼吸器症状に関す

る研究が進展途上にある限在では、その妥当性を検討することは不可能である。

　いま地区数kなるうちの第i地区でni人の調査対象者が無作為に抽出されて、有症率Ptが観測され

たとする。ここで大気汚染xは呼吸器症状の有症率pに関連しているとの帰無仮説を設け、その関連性

に

　　　　　　prF（x），

なる関数関係をあてれば、各地区の統計量の和

　　　　k
弓一ξ、

ni｛pr　F（Xi）｝2

F（xi）｛1－F（Xi）｝
，

は漸近的va　X　2分布となり、　F（x）に関する検定が可能である。一般に従来の疫学調査ではF（x）とし

てα＋βxなる直線関係が想定されている。この場合の弓は帰無仮説の下では、ni（α＋βx）（1

一α一βXi）が大きければ、自由度k－2のX2分布で近似される。このことを岡山県および全国6都

市の疫学調査結果にあてはめたものをFigs．7－2，7－3に示す。　図中の1点鎖線はジが最小となると
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　　　when　p＝－1・

　O　O　　　　　　　　QOI　　　　　　　OO2　　　　　　　0．03

　　　　　Mean　NOz　concentratlon，　x（PPm）

Fig．7－2　Regression　line　between　NO2

　　concentration　and　prevalence　of

　　respiratory　symptom　in　Okayama

　　prefecture

　　　　　　　　　　　　　2

／

／

／

　　／
　　　　　xl＝国．45＜X，｛9．0・05｝＝16・92

　　　　　w㎞P＝－LT十234xz

　0　　　001　　　　　　　002　　　　　　　005　　　　　　　004　　　　　　　0．05

　　　　　Mean　NO，　concentration，　x（PPm）

Fig．7－3　Regression　line　between　NO2

　　concentration　and　prevalence　of

　　respiratory　symptom　in　six

　　communities　of　Japan

きのもので、そのときの・，β，・gの値は図輌示してある・上側・下側の双曲線はxl〈X2（k－2

0．　05）を満足する領域を示すものである。すなわち、現在の調査結果からは、有症率とNO　2濃度との

関連性は否定することができないことが示された。

　なお以上の直線関係における回帰係数α，βの値を求めるには、次の3つの方法が考えられる。第1は

　　　　　　∂弓　　　　　　　　　　　　∂弓
　　　　　　　　　　　　　　　＝0，　　　　　　　　　＝0，
　　　　　　∂α　　　　　　　　　　　　　∂β

なる連立方程式を解いて、α，βを求める方法である。

第2は、修正X2法である。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2　　　　　　X・－X・・（・一a一βx・）

　　　　　　　m　　　Pi（1　－Pi）’

なる修正x2統計量も、漸近的va　x　2分布となることを利用して

　　　　　　∂X2　　　　∂X2
　　　　　　　m＝0，　m＝0，
　　　　　　∂α　　　　∂β

を解いてα，βを求める方法である。

第3は、最尤法である。すなわちyi＝ni　Piが母有症率πi　＝・　a＋βXiをもつ2項分布に従うため、

yiの分布関数

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一152一



　　　　　　B（・・）一（：：〕7r・’・　（・1・一・7：i）n’’”　・

　　　　　　　　　k
の尤度関数　L＝，41B（yi）を最大にするようにすればよい。それには、

　　　　　⊥i。L－i・・－X　n・　一・・
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＝0，
　　　　　　∂α　　　　　　a＋βXi　　　　1一α一β一Xi

　　　　　　⊥1。L．．X　x・yLΣ（nr・・）xL。，
　　　　　　∂β　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1一α一β　Xi　　　　　　　　　　　　　α十βXi

を解いてα，βを求めればよい。

解析的にα，βが求められるのは、修正X2法のみであり、他の2つは遂次解法によらねばならない。

　しかしF（x）＝α＋βxなる1次式の仮定が、量・反応関係としては整合性に欠げることは、本章第

2節に述べたとk・りである。いまunimodalな耐性曲線を想定し、その標準密度関数をf（u）とする。

∫°°f（・）d・－1

＿oo

次に大気汚染濃度もしくはその対数値をxとし、1次式

　　　　　　Y＝a十bx，

を用いて有症率pを表わすと、次のようになる。

　　　　　　　Y　　　　　　　　　　　　　x
P－F（x）一∫f（・）d・一∫bf（・＋bx）dx

＿oo ＿oe

このようにして有症率pをプ・ビットY（probability　unit）に変換することにより、量・反応関

係はY＝a＋bxという新Lh1次式に要約される。実際のデータから回帰係数a，bを求めるには遂次

法によらねばならない。耐性曲線として正規分布、ロジスティック分布（WILsoN　and　WoRcEsTER

（1943）），Wilson－Worcester分布（WILsoN　and　WoRcEsTER（1943））およびコーシー分布をあ

てはめた場合のf（u），p，Yの関数形をTable　7－11に示し、これらを用いて全国6都市の調査結果

　　　　　　　　　　　　Table　7－ll　Transformation　models　for

　　　　　　　　　　　　　　dose　response　relation

Model Pr〔★日bility　　　　　Proヒnbinty

density，　f（u）P
Probit

　Y

b…R肌
ﾅ・・（　u2－2）e（Y）一ズ…）血

、斑1訂IC⊥。ぬ・、　⊥（1＋⑭Y）
　　　　　2　　　　　　　　　2

撒鑑÷（1＋・・）・；÷｛1＋志｝

一。（1；め÷・牢

e’1（P）

tanh－1（2P－1）

　2P－1

2砺）
－cot（πP）
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を解析した結果をFigs．7－4．　7－・5　u（示す。　Fig．7－4はNo2濃度の対数をとり、　Fig．7－5はNo2濃

度そのものをもとにしている。何れも遂次解法によって、最小のxl値が得られるようにした。図中の

中心曲線はそのときの量・反応関係を示し、プロビットとNO2濃度との回帰式は図中に記したとfo　bで

ある。また両側の破線および実線で示した曲線は、それぞれxのpに対する95％信頼限界およびpの

劣に対する95％信頼限界の上限、下限である。X2（9，0．05）＝16．92であるから、　Fig．7－4，7－5

によれば、ばく露量をNO2平均濃度の対数にとった正規分布モデルとロジスティック分布モデ・レの2っ

のみが、全国6都市の調査結果に適合するものと判断され、その他のモデルは全て棄却される。

　以上から明らかなように、NO2濃度と呼吸器症状有症率との関係に、単純な1次式を想定した帰無

仮説や、濃度の対数値をとった正規分布モデルやロジスティクモデルの帰無仮説も、実際の観測値から

は棄却できなかった。このことは、低濃度域におけるNO　2を指標とする大気汚染影響は、現段階では

積極的に否定することができないことを示すものである。

10

　ソニ－8．4249＋1．s2ア　Inx

x：　＝19’　’4

@ク／

　，，’勿’
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　　㎞一加on　ol　NOI叩

005　　00 OOI　　　　OO2　　　003　　　　004　　　005
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y　＝－3．9828十〇．73i2　1nx

x量＝16．87

／
　。影／

後

《／．

／

OOI　　OO2　　　003　　　004　　　005　　　　0　　　　001　　　002　　　003　　　QO4　　　005

Mean　c㎝D6ntra“㎝ef　NO3　m　ppm　　　　　　　　　　　　Mean　concentratlon　ot　NO，　ln　ppm

Fig．7－4　Dose＿response　relations　of　the　six　communities　survey

　　　　　　Dose　metameter　is　log＿transformed　mean　NO2　concentration．

　　　　　　Significance　levels　for　O．05　and　O．　Ol　of　X2－distribution　of　g

　　　　　　degrees　of　freedom　are　l　6．9and　21．7．
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Fig．7－5　Dose　response　relations　of　the　six　communities　survey

　　　　　　Dose　metameter　is　simple　mean　NO2　concentration．

　　　　　　Significance　level　for　O．05　and　O．　Ol　ofγ2＿distribution

　　　　　　of　g　degrees　of　freedom　are　l6．9and　21．7．

第5節　要 約

　大気汚染の人の健康に与える影響を評価するには、動物実験と人体実験があるが、実験自体にいくつ

かの制約があるため、実験結果をもとにして環境基準の設定など予防的行動をとる場合には、慎重な配

慮が必要である。

　本章第1節において、このような制約条件を吟味したところ、動物実験結果を人に適用する場合には

種差の問題があり、人体実験は短期的な可逆反応を特定の対象について評価するにとどまることが示さ

れた。

　疫学的研究は広義の人体実験ということができよう。しかし従来の疫学調査結果の解析には、量・反

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一155一



応関係をもとにした統計的推論を行った例が少なく、またその結果を直接に人口集団全体に適用するこ

とはできない。第2節においては安全係数に関する考察を行った。すなわち、疫学的知見から指針値が

求められても、弱者集団にそれを適用することはできない。一方、弱者集団を人体実験や疫学調査の対

象とすることは困難であるから、弱者保護のための安全係数は恣意的なものにならざるを得ない。その

ため、簡単なモデルを想定して一般健康集団と弱者集団との有症率を比較したのがTable　7－1である。

　二酸化窒素に係る環境基準が昭和53年7月に改定された。この改定に際して重要な判断材料となっ

たのは、専門委員会が提案した指針値である。この指針値の導入に際して得られた解析結果は公表され

ていないため、第3節において、わが国の4つの疫学調査結果をもとに解析を行った。その結果、指針

値の上限の根拠は不明であるものの、専門委員会が提案した指針値は、影響が認められない濃度の上限

（最大無作用量）を示すのではなく、単純性慢性気管支炎（持続性せき・たん）の有症率が増大を開始

する濃度であることが明らかとなった。なお、この指針値導入の手法は検出力が弱いため、実際に有症

率が増加を開始する濃度は、指針値に対しよb低位にあることもある。

　第4節においては、大気汚染に係る疫学研究ではこれまで考慮されていなかった量・反応関係の数学

モデルを定式化した。これは、耐性曲線に正規分布やコーシー分布などを想定するものであるが、統計

的検定が可能である点に特徴がある。実際に全国6都市調査結果に適用した結果、ロジスティックモデ

ルやWilson－Worcesterモデルは棄却されたが、耐性曲線に対数正規分布を想定したモデルが最も

妥当であることが示された。

　以上が第7章の要約である。
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第8章 結 ぬ口冊

　大気汚染は、人間の諸活動に起因して発生する汚染物質が大気環境中に排出され、それらが広いスペ

クト・レをもっ大気運動により移流、拡散、化学変化等をなすことによって生ずる現象である。このよう

な大気中の汚染現象解明に関する従来の工学的手法は、主として大気拡散理論によって移流、拡散等の

発生機序を説明することに力点がおかれている。すなわちこの手法は、発生源から排出される汚染物質

の大気中におげる挙動に関する拡散方程式の解を求めることに帰着するもので、いわばsource

oriented　analysis　というべきものである。

　近年に至bわが国をはじめ各国で多くの拡散実験が実施され、また気象構造に関する知見も観測技術

の開発とともに多く得られるようになb、大気拡散理論は急激な発展をとげようとしている。しかしな

がら、現在の大気拡散理論は大気汚染制御の見地から見て必要にして充分な情報を我々に与える段階に

tt未だ到達し得ていないことも指摘されなげればならない。例えば大気汚染の実測値と大気拡散理論に

よる計算値との相関は、実用可能で最も精密な手法であっても、年平均濃度が漸く5％の水準で有意に

なることが保証されている段階であb、最大値や各種のパーセンタイ・レ値に関する計算値が実測値とよ

い対応を示すまでに至っていない。

　これに対して本研究はreceptor　oriented　analysisともいうべきもので、従来の大気拡散理

論の手法とは異なり、測定される大気汚染濃度それ自体に着目してその性質を明らかにし、大気汚染制

御に資する知見を得ようとするものである。すなわち本研究の目的は、第1に、環境大気中において測

定される大気汚染濃度の時間的変化の挙動を統計的手法によって明らかにし、第2に、大気汚染制御の

指針提示の手法および大気汚染影響解明の指標提示の手法を開発することである。本論文の第2章から

第7章にかけて得られた本研究の成果を述べれば次のとおりである。

　第2章では大気汚染濃度の確率分布に関する理論的考察を行った。大気汚染濃度分布形のモデルとし

ては、従来から対数正規分布が先験的に用いられているが、非対称確率分布全体を占める位置について

は必ずしも明らかでなかった。それに対して本章では、非対称確率分布モデルであるピアソン系分布を

規準として、対数正規分布、ワイブル分布が占める位置について理論的考察を行った。一般にピアソン

系分布を適用する場合には、4次までのモーメントを求めることが必要であるが、大気汚染濃度におけ

る4次モーメント推定の不安定性を避げるため本章では修正ピアソン系分布を新たに導入し、3次までのモ

ーメントによる簡便な分布形解析手法を示した。また分布形の型状判定にっいては、分散係数らおよび

歪み係数δ3を新たに定義し、δ2一δ3判定図を提示した。Fig．2－8（24ページ）に示されるこの

δ2一δ3判定図によb、実測された大気汚染濃度をよく近似する分布形の型が決定でき、　また対数正規

分布やワイブル分布等の分布形全体に占める位置が明らかになった。このような分布形をsource

oriented　modelによって説明するために、最後に、　従来の大気拡散理論をもとに単一汚染源を対

象として、一様で等方的な拡散場におげる濃度分布の理論解を求めた。その結果、この分布形はベータ

分布をなすことが明らかとなった。

　第3章では臨海工業地域、都市域、単一汚染源地域の3種類の地域における大気汚染濃度実測値の分

布形解析を行った。その結果、大気汚染濃度の確率分布はピアソン系1型（ペータ分布）およびV【型

（第2ペータ分布）によって近似されることが明らかとなった。分布形の地域毎の特性は顕著であり、
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臨海工業地域は分散係数δ2，歪み係数δ3ともに大きな値をとって1型およびvr型で近似され、単一汚

染源地域はδ3が大きな値をとるvr型で近似されることが明らかとなった。　これらの定性的な分類は

Table　3－9（48べ一ジ）に示されるとおりである。汚染物質毎の分布形は、特に顕著な相互の差

は認められなかった。このような実測値の解析結果をもとにして、ピアソン系分布に対する対数正規分

布のavailabilityが考察され、δ2一δ3判定図Va・k・ける対数正規分布の適用範囲が明らかとなった。

大気汚染において問題となる高濃度域に着目するならば、確率分布モデルに対数正規分布を採用するこ

とは単一汚染源地域では過少評価、臨海工業地域と都市域では過大評価となることが明らかとなった。

最後に対数正規分布のパラメータ推定法、k・よび有限個のデータに関する順序統計量について概説がな

されているo

　第4章では大気汚染濃度変動の時系列解析がなされ、その結果をもとに自己相関係数とスペクトルの

定式化がなされた。時系列解析においては、自己相関係数やスペクトルの形状には分布形解析でみられ

たほどの地域毎の特徴は認められないが、一方窒素酸化物をはじめとする汚染物質毎の形状には明瞭な

特徴が認められた。第5章以後の展開のために、これらの形状は4つのclassに分類され、各class

毎の式形が提示された。その中でも、自己相関係数が24時間周期の余弦波と減衰成分との和によって

近似されるものの例が最も多いことが明らかとなった。またスペクトルの高周波数域における多数の線

スペクトルをシミュレートするために、濃度変動の原系列がいくっかの矩形波パルスから成るとの仮説

を設けた。これは汚染物質の大気環境中への排出が、日、週、季節等の人間活動の周期に一致しておお

むね矩形波的であることに対応すると考えることができる。

　第5章では前章までの解析結果にもとついて、大気汚染濃度の確率分布を対数正規分布によって表わ

し、またその時系列の自己相関係数を減衰項と振動項との和によって表わすことにより、大気汚染濃度

変動の統計モデルを開発した。すなわち平均化時間の変化による分布形の挙動が対数標準偏差agに対

する重み関数G（s）を導入することにより表現できることが示された。この統計モデルによb、大気汚

染に係る種々の特性の理論解が得られるようになった。すなわち平均化時間の変化に伴なう超過確率、

最大濃度、および超過回数の統計量の挙動が明らかにされた。超過確率は、0次の超過測度であること

が次章で示される。超過回数とその超過濃度については、両者を両対数紙上に描くと上に凸なる放物線

をなすことが示された。

　また大気汚染濃度変動に関する情報を最も多くかつ簡便に表現するものとして、アローヘッドチャー

トが提示された。アローヘッドチャートは、両対数紙上に描かれたパーセンタイル濃度と平均化時間と

の関係を示す曲線群を指すもので、本章で提示されたものは、簡単な卓上計算機によって求めることが

できる実用的なものである。本章で提示された統計モデルは、従来の経験的なモデルに比して時系列的

考察を行っているために、実測値への適合が良いことが指摘された。

　第6章では前章までに得られた成果をもとに、集団に対する閾値とdoseに関する定式化を行い、大

気汚染制御のための手法を考察した。先ずk次の超過測度の概念を導入し、大気汚染濃度の確率分布が

対数正規分布である場合とピアソン系分布である場合とのそれぞれについてdoseの理論式を提示した。

次に理論式相互の比較、および実測値との誤差の評価を行い、dose解析におげる対数正規分布の

availabilityを考察した。これは第3章におげる分布形自体の誤差評価に対応し、影響の面から対数

正規分布の適用範囲を明らかにしたものである。

　大気汚染の程度は、濃度、ばく露時間、出現頻度の3量によって規定することができる。このことを
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応用として大気汚染濃度の等価表示方法を提示した。これにより大気汚染に係る指針値（guideline）

もしくは環境基準を、地域の特性に応じて、影響が等価な他の表現に換算することが可能となった。こ

のような理論は、大気汚染制御目標を設計するうえで有用なものとなろう。以上の理論の応用として次

の3例を最後に述べた。すなわち、わが国のSO2に係る判定条件の平均値表示法、　SO2環境基準の平

均値への換算方法、そして有症率調査結果による集団に関する閾値設定方法、以上3つがそれである。

　第7章では、わが国の二酸化窒素に係る環境基準に関し、主として統計学的見地からの考察を行った。

大気汚染の人体影響に関する知見を吟味する場合は、いくつかの特徴と制約条件を念頭におかねばなら

ない。この章では、一般健康集団に関して得られた知見を弱者集団に適用する際に考慮される安全係数

の考察を行い、次に中央公害対策審議会が答申した、二酸化窒素に係る指針値について考察した。その

結果、指針値は影響が認められない環境条件を表現したものではなく、40～5g歳の成人男女、もしく

は30歳以上の女子などの集団において、単純性慢性気管支炎の有症率が増大を開始する濃度を示すも

のであることが明らかとなった。わが国の環境基準は、国民の健康の保護と生活環境の保全を目標とし

て設定されるぺきものであるから、指針値から環境基準を導出する場合には、弱者の健康保護を考慮す

る必要のあることはいうまでもない。

以上が本研究によって得られた成果である。
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