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研究成果の概要（和文）：本研究では、走査電子顕微鏡（以下、SEM）による作業環境中のナノマテリアル粒子
の濃度及び粒径分布の測定方法を検討することを目的とし、次の成果を得た。乾式の多分散ナノマテリアルエア
ロゾル発生方法を確立した。SEM分析のためのエアロゾル捕集方法を検討し、フィルターに捕集した粒子のSEM観
察によって気中浮遊粒子濃度を定量する方法を提案した。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study was to develop the measurement methods to determine 
the concentrations and their size distributions of nanomaterial aerosols with a scanning electron 
microscope (SEM). This study established a polydisperse nanomaterial aerosol generation method by 
applying the vortex shaker dustiness test method, and a sampling method for aerosol size 
distribution with SEM. Moreover, this research has proposed a method to quantify aerosol 
concentrations through SEM analysis of particles collected on Nuclepore filters.

研究分野：労働衛生工学

キーワード： 労働衛生工学　ばく露評価　エアロゾル　ナノマテリアル　走査電子顕微鏡
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１．研究開始当初の背景 
 工業用ナノマテリアル（少なくとも一次元
が 100nm より小さく、工業用途のために意図
的に製造された材料）の製造、加工、廃棄等
の各プロセスに関わる作業者の健康影響が
問題視され、2000 年頃から欧米諸国や日本に
おいてナノマテリアルの毒性評価やばく露
評価が行われてきた。そして、2009 年までに
ナノマテリアルの毒性やばく露の予防的対
策、事業所での計測法等が、国際機関や各国
政府機関によってまとめられ提案された
（ISO/TR 12885, 2008; NIOSH, 2009; 厚生
労働省, 2009; 環境省，2009）。 
工業用途のナノマテリアルは、粒径の揃っ
た単分散に近い粒子であるが、粒子間の凝集
作用により、実際の作業現場では数 10nm～
10μm 程度の多分散凝集体として飛散するこ
とが一般的であり、幅広い粒径を有する多分
散凝集体として対応しなければならない。こ
れが、ナノマテリアルの計測手法や毒性等の
評価を著しく困難にする。 
さらに、作業現場では外気の流入により人
間活動や自然環境に由来するススや硫酸塩、
有機エアロゾル等の大気環境中のバックグ
ラウンドエアロゾル（以下、「大気エアロゾ
ル））が存在している。大気エアロゾルの粒
子数濃度は、現場で飛散するナノマテリアル
に比べて桁違いに多い。このため、リアルタ
イムエアロゾル測定装置（以下、リアルタイ
ム測定装置）で粒子数濃度および粒径分布を
測定する場合、大気エアロゾル粒子との区別
ができずに定量できなケースが多い。 
ナノマテリアルの化学性状は既知である
ため、化学分析も有用な環境計測手法である
が、微小粒子の化学成分の濃度を粒径別に測
定する場合は一般的に長時間あるいは通気
量を増やしてサンプリングを行う必要があ
る。そのため、濃度変動の激しい作業現場に
おいて、各作業でのばく露濃度を把握するの
は困難である。 
ばく露評価に加え、毒性評価および防除に
おいても、作業環境中のナノマテリアル粒子
の濃度と粒径分布の情報は必須であり、従来
リアルタイム測定あるいは化学分析に替わ
る粒径分布の測定法の開発が望まれる。 
研究代表者はこれまでに大気エアロゾル
の粒径分布、形態、元素組成等の顕微鏡観察
の研究を実施しており、本研究でもその手法
が基礎になる。さらに、先行研究として、実
験室においてナノマテリアル粉体の乾式発
生装置の開発およびその評価に取り組んで
おり、その際に使用しているナノ粒子発生装
置を改良して本研究に活かす予定である。 
なお、本研究の実験では、工業使用量が多
く、毒性評価も多く行われている二酸化チタ
ンを工業用ナノマテリアルの対象物質とし
て使用する。 
 
２．研究の目的 
 健康影響が懸念されているナノマテリア

ル粒子の作業環境中での動態把握では、高い
精度での濃度および粒径分布測定が求めら
れる。走査電子顕微鏡（以下、SEM）分析で
は、フィルター上に捕集された粒子の数、サ
イズ、形状、元素組成を個別に観察するため、
重量分析に比べて極めて少量のサンプルで
測定結果を得ることができ、それらの個別粒
子の情報はリスク評価に欠かせない。しかし
ながら、SEM による粒子濃度および粒形分布
測定法は、フィルター捕集方法及び SEM 分析
技術の面でまだ解決すべき点が多くある。 
本研究では、作業環境中に飛散しているナ
ノマテリアル粒子の濃度と粒径分布をSEM分
析により定量することを目的とする。具体的
には、SEM 分析方法を検討する際の標準とな
るナノマテアリアルエアロゾル発生法の確
立、リアルタイム測定装置によるナノ粒子凝
集体測定特性の把握、SEM 分析に適したエア
ロゾル粒子捕集法の検討を通じて、最終的に
SEM によりエアロゾル粒子数濃度を定量し、
その結果が現場での測定で利用可能か検討
することである。 
 
３．研究の方法 
（１）エアロゾル粒子発生システムの確立 
 エアロゾル粒子の測定方法を検討する際
には、粒子を安定して発生させる方法が不可
欠である。本研究では、一般の作業環境中で
はナノマテアリアル粒子に近い状態、すなわ
ち凝集体による多分散状態、を再現するため
に、粉体材料のダスティネス（粉体飛散性）
を評価する際に考案されたボルテックスシ
ェーカーを用いた乾式発生システム（以下、
ボルテックスシェーカー法）を本研究の実施
に適する形で改良を加え、ナノ二酸化チタン
粉体の多分散粒子を発生させる。また、測定
手法の基礎的な検討においてはエアロゾル
発生法として確立されているネブライザー
による湿式発生法を用いる。 
（２）リアルタイム測定装置の特性把握 
 前述のエアロゾル発生法による粒子の発
生状況の確認、さらに電子顕微鏡観察により
得られた定量値を評価するためにはリファ
レンスとなる測定データが必要である。本研
究ではリアルタイム測定装置の測定結果を
リファレンス値とするが、それに先立ちボル
テックスシェーカー法で発生させたナノマ
テアリアル粒子を用いて、測定装置の特性評
価を実施する。これは、トレーサブルな非凝
集の単分散粒子を用いて較正されるリアル
タイム測定装置が、主として凝集体として存
在するナノマテリアル粒子を測定した際に、
その形状が測定結果にどのような影響を及
ぼすか検証するためである。  
（３）SEM 分析用粒子捕集法の検討 
 SEM 分析を行うための粒子捕集用メディア
には、同一孔径の穴があいており表面が平滑
なニュークレポアフィルターを選定した。
SEM による粒子数濃度の定量では、フィルタ
ー表面における粒子捕集効率（粒子がフィル



ター表面に捕集される確率）を求めて、濃度
測定時の補正係数とする。捕集効率は、フィ
ルターに対する粒子の慣性効率、さえぎり効
果および拡散効果に基づくモデル計算値と
実験による実測値とを比較検証し、異なる物
理パラメータを持つ粒子や捕集条件（面速や
孔径等）の際にも理論モデルが有効か判断す
る。また、フィルター上にサイズの大きく異
なる粒子が混在すると、例えば微小粒子が粗
大粒子に覆われたり付着したりすることで、
粒子のカウント数や粒径分布に影響を及ぼ
すため、それを防ぐために市販のマイクロオ
リフィスインパクタ－（MOI）によって粒径
別に粒子を捕集する。その際には吸引流量と
MOI の粗大粒子除去効率（カットオフ径）の
関係を実験的に求める。 
（４）SEM によるエアロゾル粒子濃度および
粒径分布の定量法の検討 
 実験室で発生させた多分散エアロゾルを
前述の MOI とフィルターを組み合わせたサ
ンプラーによって捕集したのち、SEM によ
る観察画像から、観察視野内の粒子数と粒
子径状データを取得する。その後、フィル
ター表面の粒子捕集効率を補正係数とし、
SEM 分析結果からナノマテリアル粒子の濃
度および粒径分布を推定する。ここで、SEM
による濃度等推定値の妥当性を評価するた
め、リアルタイム測定装置での測定値と比
較を行う。さらに、捕集した粒子から特定
の粒子のみの濃度及び粒径分布を定量する
際は、SEM に付属されている反射電子検出
装置あるいはエネルギー分散形 X線分析装
置を利用する。 
 
４．研究成果 
 ボルテックスシェーカー法を多分散ナノ
マテリアルの連続発生システムとして検討
した結果、本研究で実施した 4種類のナノ二
酸化チタン粉体いずれの試料においても
100nm 以上の凝集体を主とした幅広い粒径分
布のエアロゾルの発生が確認された。また、
長時間の発生を試みたところ、各粉体で挙動
が大きく異なることが明らかになった。その
原因の一つとして粒子の表面処理や結晶構
造の違いが示唆された。本発生法を多分散ナ
ノマテリアル連続発生装置として用いた場
合、事前に発生濃度や粒径分布を把握してお
く必要はあるが、他の乾式発生法に比べて少
量の試料で連続発生が可能であり、さらにビ
ーズを粉体に混ぜて撹拌振動させることに
より発生濃度および発生粒径をコントロー
ルができることを確認し、エアロゾル計測手
法の開発や評価等に利用できることを提案
した。 
 ナノサイズのエアロゾル粒子を測定対象
とするリアルタイム測定装置（例えば、走査
型電気移動度粒径測定装置：SMPS）は、測定
精度確保及び装置保護のために粗大粒子を
除去するためのインレットを装着すること
が推奨されている。本研究で用いた測定装置

の中で、オリフィス機構を有する圧力損失の
大きなインレットを装着した装置では、弱い
力による凝集粒子（agglomerate）はこのイ
ン レ ッ ト 通 過 時 に 分 解 ・ 分 散
（deagglomeration）して流粒径分布の微小
粒子域へのシフト（微小粒子の個数濃度の増
大）をもたらすことが確認された。そのため、
agglomerate 粒子を測定する際はこの点に留
意する必要である。このことは、粗大粒子除
去を必要とする他のエアロゾル測定装置や
エアロゾルサンプラーにおいても同様であ
る。一方で、同じ粗大粒子除去用インレット
であっても、圧力損失が比較的小さなもので
あれば、凝集体分散の影響を考慮せずに測定
できることが示された。一方で、単体の粒子
および強い力による凝集粒子（aggregate）
が多数を占める大気エアロゾルを測定する
際は、インレットによる粒子の分解・分散の
影響は無視できる結果が得られた。これらの
結果を受けて、本研究でナノマテありある粒
子を測定する際はインレットによる
agglomerate 粒子分解・分散の影響の小さい
リアルタイム測定装置を用いることとした。 
 粗大粒子を選択的に除去するために用い
た MOI は、100nm～300nm でシャープなカット
オフ特性を有することを確認し、大気中のサ
ブミクロン粒子除去法としてSEM分析用粒子
捕集に利用できることを示した。SEM 分析用
フィルターに用いた 1μm 孔径のニュークレ
ポアフィルターの捕集効率は、理論モデルに
よる計算値と実験により得られた値とを比
較し、粒子捕集時のフィルターに対する面速
が 3.5cm/s 以下であれば、計算値と実験値が
よく一致することを見いだした。前述の MOI
とニュークレポアフィルターを組み合わせ
たサンプラーで粒子を捕集し、SEM 分析によ
って推定した気中の粒子数濃度は、リアルタ
イム測定装置のリファレンス値に比べて 0～
40％程度低い値を示した。これは、フィルタ
ー上に粒子が均一に分散しなかったことや、
ナノ粒子を対象とした高倍率での観察が原
因の一つであり、今後、測定精度の検証が必
要である。 
 今後、健康影響が懸念されているナノマテ
リアル粒子のばく露評価では、測定の妨害要
因となる大気エアロゾルと区別でき、かつ高
い精度での濃度測定が可能なSEM分析法が測
定法の一つとして提案されると考えられる。
その際には本研究で実施した、粒子の発生法、
粒子の捕集法、SEM 観察法及び SEM 観察結果
の検討方法が有用な知見として役立つと考
える。 
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