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研究成果の概要（和文）：はじめに、金属酸化物ナノ粒子を発生させ、粒径とICP/MSのカウント値の相関を調
べ、組成毎/粒径毎の定量性についての基本情報を得た。次にチャンバー内で摩耗試験をすることで、外気由来
のエアロゾルを遮断した、使用や廃棄時を想定した曝露評価を実施した。試験片には、CNTを含む樹脂材料
（CFRP、PMMA）を用いた。チャンバーにDMA-GED-ICP/MSを接続することで、ナノマテリアルの放出量（1秒毎の
粒径に対する個数濃度/元素濃度）定量し、CNTのCoに着目することで、使用していたナノマテリアルがどの程度
発生しているかについて評価できることを認めた。

研究成果の概要（英文）：First, elemental oxide nanoparticles were generated, and we confirmed that 
the correlation between particle size and ICP/MS counts. Next, we tried to construct an exposure 
assessment system by using a taber abrasion in the chamber connected to HEPA filter to distribute 
the outside air. The samples were selected from general resin materials (CFRP, PMMA) containing 
CNTs. The amount of nanomaterials emitted was quantified as elemental concentrations by connecting a
 DMA-GED-ICP/MS to that chamber. The cobalt concentration correlate significantly with the dose of 
particle generation. This result indicate that generated CNTs containing or adhered particles can 
detect easily to focus the element.

研究分野： 労働安全衛生工学

キーワード： 曝露評価　ナノマテリアル　加速試験　元素分析

  ３版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
過去のナノマテリアルに関する研究では、原材料の影響評価に関する報告が大半であったが、製品レベルの曝露
評価に関する報告は少なく、本研究はその方法を提案する初期的な研究と位置づけられる。また国内外で曝露評
価方法に関するガイドラインは既に存在するものの、製品レベルへの適応は難しい現状があった。しかしなが
ら、本研究で確立した方法を用いることで、既存のガイドラインに対する優位性を定量的に示すことができ、事
業者自身による曝露評価およびリスクの自主的管理の加速が期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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1. 研究開始当初の背景 

気中に存在するナノマテリアルの計測には、エアロゾル計測器による個数濃度のモニタリングや、フィルタ

ーに粒子を捕集し重量濃度を求める方法が主に採用されている。ISO（国際標準化機構）や OECD（経済協力

開発機構）などの国際機関では、ナノマテリアルの作業環境評価の予備的な調査に、凝縮式粒子計数器（CPC）

と光散乱式粒子計数器（OPC）などのモニタリング装置を用いることを提案しており、NIOSH（米国立労働安

全衛生研究所）もこれを支持している 1, 2)。しかしながらこれらの方法では、連続的もしくは断続的に発生す

るナノマテリアルの形状や組成は確認できず、また個数濃度として検出されたものが、原材料として使用され

たナノマテリアル由来であるかどうかの選別はできない。またフィルター捕集では、ナノマテリアルの時間的

な変化は把握できず、またこれらの重量濃度を正確に把握するためには、かなり長時間の捕集が求められる、

といった課題が残る。 

 

2. 研究の目的 

著者らは高速応答型装置（FMPS）を用い、1 秒毎のリアルタイムで、粒子径と単位体積当たりの個数濃度分

布を取得し、同時に、気中エアロゾルを一定の大きさ毎に電気移動度分析器（DMA）にて分級し、これを直接

ICP に導入できる装置（DMA-GED-ICP/MS、図 1）を用い、1 ミリ秒毎の粒径変化と個数濃度変化、含有元素

濃度の変化をモニタリングする測定系を開発した。これを用いることで、上述した課題が解決でき、ナノマテ

リアル含有製品からの曝露評価を試みることとした。 

 
図 1 DMA-GED-ICP/MS を接続した試験チャンバー（上）と装置類の接続図（下） 

特に、CNT（カーボンナノチューブ）複合材料を用いた製品が広く利用され始めていることから、CNT 複合

材料から CNT が発塵した際の定量、曝露評価が重要となっている。しかしながらこれらに関する既存の研究

は少なく 3)、本研究では CNT 含有複合炭素材料（CNT 含有 CFRP）を用いることで、図 1 に示した装置で曝露

評価を試みることを目的とした。チャンバー内でテーバー摩耗試験機による加速試験を行い、吸入性粉塵に対



する CNT に含まれる金属質量濃度をモニタリングすることで、原材料として使用された CNT の曝露評価を実

施した。 

 

3. 研究の方法 

密閉チャンバー内にて、試験片をテーバー摩耗試験機（総回転数は 9,600 回転）に固定し、図 2 に示す通り

に定量を行った。装置間は導電性シリコンチューブで接続し、管内での沈着量を最小化する系とした。GED-

ICP/MS では粒径が 4 µm 以上になるとイオン化効率が激減することから、測定対象から外すこととした。また

検量線を作成するために、金属標準エアロゾル発生ユニット（MSAG）を用いた。硝酸を蒸留水で濃度 3 %に

希釈した後、CNT に含まれる 52Cr、55Mn、56Fe、59Co、63Cu の標準液を準備した。次に、HEPA フィルター

を通して清澄空気をチャンバー内に充満させ、チャンバー内の粒子個数濃度が 0 個/cm3 になることを CPC で

確認した後、前述の 100 ppb の金属標準液を MSAG に導入し、2 µL/min（=3.33×103 fg/s）の希釈標準液を ICP-

MS に供給した。なお試験片である CNT/CFRP の対照群として、PMMA と CNT を含まない CFRP についても

同様の試験を実施した。 

 

図 2 測定系の概要図 

 

4. 研究成果 

同一試験片を用いることで、GED-ICP-MS による測定を 3 回実施し、その内の 1 回の測定結果を図 3 に示

す。横軸は測定時間の経過時間を、縦軸は 1 秒あたりの金属重量を表している。摩耗試験は 0～1 分の間で開

始しており、300 分付近まで摩耗を継続していた。図 3 より、3 回の全ての測定において、摩耗開始直後に金

属重量が上昇し、摩耗停止直後に金属重量が約 0 fg/s となっていた。これは、摩耗時間 5 時間に対して GED-

ICP/MS の測定時間を、約 5 時間としていることが妥当であることを意味する。また CNT/CFRP 試験片は、

CFRP や PMMA と比べて、金属重量の時間的変動が大きく、全体的な測定時間における金属重量に関しては、

CNT/CFRP において金属元素が高い濃度で検出されていた。 



 
図 3 GED-ICP-MS による CNT/CFRP 試験片（1 回分）の微量元素分析結果 

（A）52Cr、（B）55Mn、（C）56Fe、（D）59Co、（E）63Cu 

 

次に、CNT/CFRP、CFRP、PMMA の 3 種類の試験片において、表 1 に微量元素分析結果から吸入性粉塵中

の金属質量濃度を算出した結果を示す。微量元素分析で算出した金属重量の値（fg/s）を、流量約 1.42×10-5 m3/s

（=0.85 L/min）で除し、さらに 1,000 で除することで、金属質量濃度（pg/m3）として算出している。金属質量

濃度の平均値では、52Cr、55Mn、56Fe は CNT/CFRP が最も高い結果となり、59Co、63Cu は CFRP が高かっ

た。CFRP では、全ての金属元素で CNT/CFRP の約 10 倍以上（標本平均）となっていたことが考えられ、こ



のような値が測定時間 18,600 秒の内で 5 秒ほど計測された。 

 

表 1 金属質量濃度の平均値算出結果 

 

 

GED-ICP/MS による Co の検出は、ナノマテリアルとして使われていた CNT に対する定性的指標になると考

えられた。特に、CNT/CFRP の金属質量濃度が他の試験片と比較して時間的変動が大きかったことと、Co/Cu

質量濃度の大きい時間帯が長かったことがその理由として挙げられる。本研究で供試した試料は、CNT 含有率

が低い複合材料であり、コンタミネーションや検出限界の影響から、フィルター捕集後の ICP/MS による微量

元素分析は難しかった一方で、GED-ICP/MS を用いることで、ナノマテリアル含有製品に対する経時的な曝露

評価が可能であることが認められた。 
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52 Cr 55 Mn 56 Fe 59 Co 63 Cu

1回目（pg/m3） 17606.5 6257.9 121372.9 42.0 73.6

2回目（pg/m3） 1178.0 257.5 4115.6 13.1 71.4

3回目（pg/m3） 3875.1 462.8 16305.8 24.2 74.1

標本平均（pg/m3） 7553.2 2326.1 47264.8 26.4 73.0

標本標準偏差（pg/m3） 8810.2 3406.6 64468.3 14.6 1.4

変動係数 1.166 1.465 1.364 0.552 0.019

1回目（pg/m3） 1221.0 221.7 4219.4 10.6 55.2

2回目（pg/m3） 5024.1 376.7 22845.1 25.3 85.9

3回目（pg/m3） 5060.0 755.0 19320.9 49.0 220.1

標本平均（pg/m3） 3768.4 451.1 15461.8 28.3 120.4

標本標準偏差（pg/m3） 2206.2 274.3 9894.4 19.4 87.7

変動係数 0.585 0.608 0.640 0.684 0.728

P値 0.381 0.271 0.316 0.890 0.448

1回目（pg/m3） 140.7 73.8 689.1 2.4 10.3

2回目（pg/m3） 384.1 79.1 1744.6 1.4 8.3

3回目（pg/m3） 674.4 80.5 2737.7 4.8 15.5

標本平均（pg/m3） 399.7 77.8 1723.8 2.9 11.4

標本標準偏差（pg/m3） 267.2 3.5 1024.4 1.7 3.7

変動係数 0.668 0.046 0.594 0.611 0.324

P値 0.295 0.371 0.346 0.105 0.000
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