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研究成果の概要（和文）：　ガス分子に近い大きさを持つナノ粒子をエアフィルタで捕集できるかどうかは、ナノ粒子
製造工程における有害なナノ粒子への曝露に関連し、労働衛生の分野で大きな関心事である。本研究では、マクロ分子
を単分散ナノ粒子代替粒子として使用し、エアフィルタのナノ粒子捕集効率を測定する試験法を提案し、その評価を行
った。その結果、エレクトロスプレーと微分型静電分級器（DMA）を用いてポリエチレングリコール（PEG）分子を発生
させ、荷電中和後、DMAで分級すれば、PEG分子量を変えることにより、粒子径2.6μｍ以上で、マクロ分子イオンをフ
ィルタ試験用ナノ粒子として使用できることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Removal efficiency of air filters for nanoparticles is of great concern in relatio
n to risk management of functional nanomaterials in various manufacturing process. The present work invest
gated the application of monodispersed macromolecular ions as a substitute of nanoparticles for testing th
e performacne of air filters. As a result we found out that poly-ethylene-glycol (PEG) ions can be used to
 test air filters for nanoparticles larger than 2.6 nm when they are sprayed by electrospray following by 
the neutrization and classification with a differential mobility analyzer.  
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１．研究開始当初の背景 
 
 ナノ粒子の工業的利用が加速的に進みつ
つある中で，ナノ粒子を取り扱う作業現場で
のナノ粒子への作業者の暴露が大きな問題
となっている。ナノ粒子の毒性が明らかでな
い現時点では，アスベストのような悲劇を繰
り返さないためにも十分な暴露防止対策を
講じる必要がある。ナノ粒子への最終的な暴
露防止策として，マスクの着用はもっとも効
果的で有効な手段と考えられる。しかし，ナ
ノ粒子が小さくなってガス分子と同等の大
きさになると熱運動速度が大きくなるため，
マスクに用いられるフィルタの繊維表面で
の粒子が跳ね返りが生じ，捕集されないので
はないかという不安がある。このため，ナノ
粒子に対するフィルタの捕集効率を測定す
る試みが申請者ら（Otani et al., Advanced 
Power Technol., 1995）をはじめとして多く
の研究者でなされてきているが，試験用ナノ
粒子発生の困難さ，ナノ粒子測定の困難さの
ため，信頼できるデータが乏しいのが現状で
ある。したがって，本研究は，テスト用ナノ
粒子の発生法，およびナノ粒子測定法の問題
を解決し，フィルタ性能評価法を確立する研
究と位置付けられる。これまで申請者らは，
フィルタによる粒子ろ過に関する研究を行
ってきており，2006 年に発表したマスクに
使用される帯電繊維の捕集メカニズムに関
する機構に関する論文（Kim et al., 2006）
およびフィルタの新たな用途としてフィル
タをナノ粒子の分級に使用する研究論文
（Eryu et al., 2009）で，日本エアロゾル
学会より２回の論文賞を受賞している。さら
に，後者のフィルタによるナノ粒子の分級装
置はナノサンプラー®として大気塵の分級サ
ンプリング装置として2010 年 6 月に市販さ
れるようになった。 
申請者らのこれらのフィルタに関する研

究成果を踏まえ，ナノ粒子のフィルタによる
捕集効率測定の問題を考えると，ナノ粒子に
なると熱運動によってブラウン拡散が活発
となり，サブミクロン粒子より捕集されやす
くなる。しかし，フィルタ捕集効率測定用単
分散ナノ粒子を得るため，電気移動度分級装
置（DMA）によりナノ粒子を分級すると，粒
子の拡散の影響によって粒子の単分散性が
悪くなる。このため，分級されたナノ粒子に
粗大粒子が混入し，フィルタ捕集効率が低く
測定される結果になる。したがって，正確に
ナノ粒子の捕集効率を測定するためには，粒
径の揃った任意の大きさのナノ粒子を発生
する必要がある。これに関し，申請者らは，
気中に浮遊するマクロ分子イオンは分子量
が大きいため，単一分子で nm サイズの大き
さを持つことに着目した。さらに好都合なこ
とに，マクロ分子はその分子量を変化させる
ことによって分子の大きさ，すなわち粒子の
大きさを任意に変えることができるという

利点がある。本研究では，分子量の揃ったマ
クロ分子イオンを静電噴霧法によって液中
から気中へ取り出し，それを試験用単分散ナ
ノ粒子として使用することにより，大きさの
揃った任意の大きさのナノ粒子によるフィ
ルタ捕集効率測定を実現するものである。 
 
２．研究の目的 
 
ナノ粒子の工業的利用が推進される中で，ナ
ノ粒子の製造現場で働く作業者へのナノ粒
子の暴露が問題となっている。作業現場にお
けるマスクの着用は，最も有効かつ最終的な
暴露防止手段であるが，マスクに使用される
エアフィルタのナノ粒子に対する捕集性能
の評価法が確立されていないため，ナノ粒子
に対するマスクの捕集効率に対して不安が
あることは否めない。そこで本研究では，エ
レクトロスプレー法によって発生させた大
きさおよび物性の揃った気中マクロ分子を
テスト用ナノ粒子として用いることにより，
ナノ粒子のフィルタ捕集効率評価法を確立
することを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 
エアフィルタによるエアロゾルのろ過理論に

おいて、繊維に衝突した粒子は分子間力によっ
て 100％繊維に付着するとされている。しかし
粒子径が小さくなると、ガス分子と同様に熱運
動速度が大きくなり，繊維に衝突した粒子は跳
ね返り、結果として捕集効率は理論値より低下
すると考えられる。これまでに、この粒子‐ガ
ス分子の境界における捕集挙動に関する研究が
行われてきた。しかし計測機器や利用できる試
験粒子に限りがあり、さらに粒子帯電の捕集効
率への影響など明らかでない部分も多い。そこ
で本研究では、試験粒子として静電噴霧によっ
てマクロ分子イオンを発生し、サブ 10nmPEG 粒
子の特性を明らかにして，捕集効率測定を実施
した。 
  
（１）PEGエアロゾルの発生 
本実験で用いた試験試料であるポリエチ

レングリコール(PEG)の分子構造を Fig. 1 に
示す。PEG は様々な分子量の製品が入手可能
であり、分子量を変化させることで粒子径を
容易に調節できる。試料として分子量が異な
る4種類のPEG(4,600、10,000、21,300、75,200 
g/mol)を用いた。これらを用いて調製した試
料溶液を PEG4600、PEG10000、PRG21300、
PEG75200 と表記する。この 4つの試料をエレ
クトロスプレー(ES)によって噴霧すること
により、分子イオンをエアロゾル化した。 
 
 
 
 



 
 
 
 
（２）DMA 分級 PEG 粒子の電気移動度分布の測  
定 
実験装置の概要をFig.2に示す。まずESによ

り発生したPEG粒子をWien型DMAに導入した。 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
次に、DMA の印加電圧を変化させながら凝縮核
計数器(CPC-3776, TSI Inc.)で粒子濃度を計測
し、電気移動度分布を得た。さらに DMA 導入前
に中和器を設置し、ESによる発生粒子の帯電中
和の電気移動度分布への影響を調べた。 
 
（３）マクロ分子イオンを用いた捕集効率の測
定 
PEG 粒子を用いた捕集効率測定装置を Fig.3

に示す。本実験では図中の経路(a)～ (c)で示す
ように、荷電中和器(241Am)の位置により、3つ
の異なった荷電状態の試験粒子を用いてテスト
フィルタの捕集効率測定を実施した。(a)の経路
は荷電中和器が無い場合、経路(b)では Wien 型
-DMA の前に荷電中和器を設置し、DMA 出口より
得られる1価帯電粒子、そして経路(c)は、経路
(b)の 1 価荷電粒子をさらにもう一度荷電中和
した単分散平衡帯電粒子である。フィルタは繊
維径30nmのSUSメッシュを使用し、試験流量は
0.25～0.45m/sの範囲とした。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

４．研究成果 
 
（１）DMA分級PEG粒子の電気移動度分布 

 Fig.4 に PEG4600 の電気移動度分布測定結
果を示す。帯電中和されていない PEG4600 の電
気移動度分布には、二峰性の分布が見られた。
この大きなピークを PEG4600 由来のピークで 1
価と仮定し、Millikan-Fuchs の式(1)から粒子
径を求めるとその粒径は、2.2 nmになる。 

 
                        

（１） 
            

dp：粒径、Cc：すべり補正係数、p：帯電数、
e：電気素量、ZP：電気移動度、μ：粘度 

 

 
 

 
一方、発生粒子の電荷を中和した後に DMA に導
入した場合の PEG4600 のピークは、帯電中和し
ていない場合と比べてその位置が右に移動した。
式(1)から帯電量を 1 価と仮定して粒径を求め
たところ2.7 nmとなった。このような微小粒子
は、両極イオンによる平衡帯電状態では、最大
1 個の電荷しか持つことができないため、
PEG4600 の粒径は正しくは、2.7 nm であると考
えられる。また粒子濃度は中和装置を通すこと
で1/5程度まで低下した。 

同様に、異なる分子量のPEG を用いて得られ
た電気移動度分布のピーク値から、式(1)を用い
て粒子の帯電数を１価と仮定して求めた粒径 dp
と、粒子を密度 1 g/cm3 の球形と仮定して Eq. 
(2)で算出した分子量と粒子径の関係を Fig.5
にプロットした。図に示すように、荷電中和し
ていない場合のデータ（◆）は、分子量を変化
させても粒子径は 2nm 付近でほとんど変化して
いないが、荷電中和することで今回検討した分
子量における粒子径は 2.7～6.9nm の範囲とな
り、式(2)で求めた理論線に比較的近い値となっ
た。 
 
                 

（２） 
 

Mw：分子量、NA：アボカドロ定数、ρ：密度 
 

Fig. 1. Chemical structure of Polyethylene Glycol 

(PEG) 

Fig.2. Experimental setup for measuring electrical  
mobility distribution of PEG aerosol.  

 

filter(a)

(b)

(c)

Fig.3. Experimental setup for measuring  
collection efficiency of a test filter using  
PEG aerosol in three deferent charge 
states.  

Fig.4. Influence of neutralization for PEG4600  
aerosol on electrical mobility distribution.  
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（２）マクロ分子イオンを用いた捕集効率試
験 
Fig.3 の経路(a)～(c)で発生させた 3 通りの

帯電状態のPEG分子を試験粒子として用い、SUS
ワイヤスクリーンからの透過率 P を測定した。
その透過率を、対数透過則Eq.(3)に代入して求
めた単一繊維捕集効率ηと、Eq.(4)より求めた
Pe 数の関係をプロットしたものを Fig. 6 に示
す。  

 
                      （３） 

 
 
                   （４） 
 
α: 充填率、df: 繊維径、L: フィルタ厚み、u: ろ
過速度、D: 拡散係数 
 
図中の実線は拡散捕集による単一繊維捕集効率
Eq.(5)により求めた推定値である。 
 
                    

（５） 
 
試験経路(a)によるマクロ分子粒子の単一繊維
捕集効率は、拡散捕集理論値よりも低くなった。
また、DMAの手前で帯電中和を行った経路(b)及
び(c)は、理論線と良い一致を見せた。これらの
結果より、エレクトロスプレーで発生したエア
ロゾルが多価に帯電しており、DMA 導入前に帯
電を中和しないと、1 価荷電と同じ電気移動度
を持つ大粒子が計測値に含まれるため、粒子径
を小さく見積もることがわかった。また経路(b)
及び(c)の試験結果より、ナノ粒子の荷電は捕集
効率の計測に影響しない、さらに粒子径範囲2.7
～6.9nmのPEG粒子を用いて実験的に求めた単 
一繊維捕集効率は、拡散捕集理論値と一致し、
熱運動による捕集効率の低下はないと結論付け
ることができる。 
 
まとめ 
本研究では、サブ10nm の PEG エアロゾルを試
験粒子としてテストフィルタの捕集効率試験を
行い、以下の知見を得た。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
1) エレクトロスプレーで発生した PEG 分子

イオンは多価に帯電している。 
2) ESで発生したPEG分子イオンの帯電状態

を制御することで2.6～6.9nmの1価荷電
粒子を発生できる。 

3) 多価に荷電したエアロゾルが含まれる
ことで見かけの粒子径を小さく見積も
り、捕集効率試験結果に影響を及ぼす。 

4) 帯電を制御したPEG粒子の捕集効率試験
結果より、1 個荷電及び平衡荷電におけ
るろ過効率はともに理論と一致し、荷電
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Fig.6. Effect of particle charge on single fiber 
collection efficiency. Top: multiply 
charged particles, middle: singly 
charged particles, bottom: equilibrium 
charged particles. 

 

Neutralized: Eq. (1)  

Calculated by Eq. (2)  

Not-neutralized: Eq. (1)  



状態は捕集効率に影響しない。 
5) 2.7nm 以上の粒子に対して熱反発による

跳ね返り現象は生じない。 
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