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研究要旨 
本サブテーマ（a）では、曝露評価・リスク評価を担当し、防炎カーテンやハウスダス

ト中の難燃剤の網羅的な定性・定量分析法の開発、カーテン中の難燃剤使用状況および

ハウスダスト中の難燃剤汚染実態の調査、カーテンからダストへの難燃剤の移行メカニ

ズムの解明、ハウスダストに含まれるリン系難燃剤の曝露・リスク評価をおこなった。 

これまでに本研究で構築した完全溶解法と精密質量数を組み合わせた定性分析法によ

り、新しいリン系難燃剤として 6-benzylbenzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 6-oxide 
(BzlDOPO), (5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2- dioxaphosphorinan-5-yl)methyl methyl 

methylphosphonate (PMMMP), naphthalen-2-yl diphenyl phosphate（NDPhP）の 3種を市販の
防炎カーテンから初めて検出した。これらの研究結果を踏まえ、本年度は、2015−2019
年に国内の 29 軒の一般住宅から採取したハウスダスト中のリン系難燃剤の濃度を実測

し、経口と経皮の曝露経路を想定して曝露量を推算した上で、ハウスダストに含まれる

リン系難燃剤の曝露・リスク評価をおこなった。MOEが最も低かった（最もリスクが懸
念される可能性のある）物質は Tris(butoxyethyl)phosphate (TBOEP)であり、その値は 6500

（成人）と 940（児童）であった。基準となる数値である 100,000（成人）および 10,000
（児童）と比較し、低い値であるため、ハウスダストを介した TBOEPの経口・経皮曝露
に伴うリスクは成人、児童ともに懸念されるレベルであることが明らかとなった。一方、

TBOEP以外のリン系難燃剤の経口・経皮曝露に伴うリスクは懸念されるレベルではなか
った。 
また、「室内に存在する化学物質リスト」で高懸念物質として挙がったグリオキサールや

グルタルアルデヒドについて、一般住宅の空気中濃度を測定し、汚染実態調査を行った。

同時にホルムアルデヒドも測定した。4 戸の一般住宅におけるグルタルアルデヒドの室
内空気中濃度は、グルタルアルデヒドが室内中で使用されている病院の室内空気中濃度

（1.30–19.6 ppbv）（Katagiri et al., 2006）と比較し、低かった。しかし、検出率は 100%で
あった。なお、同時に測定したホルムアルデヒドの室内空気中濃度は、本年度測定した

すべての住宅にて室内濃度指針値（80ppbv）を超過していた。 
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Ａ．研究目的 
室内環境ガイドラインが設定されて以降、
現在でもシックハウス問題の懸念が存在し
ている。本研究班では、平成 26年～28年の
本事業において、室内に存在する可能性があ
る化学物質 1698種の名称、性状、用途、毒性
情報、感作性情報を網羅的に収集した「室内
環境中の化学物質リスト 1698」を開発した。
しかし、このリストには、曝露情報、毒性情
報ともに空白があり、懸念が高い物質から空
白を埋めていく必要がある。この中でも、難
燃剤や殺虫剤はWHO guidelines for indoor air 
quality（WHO室内空気質ガイドライン）にも
挙げられている、優先度が高い物質である。
このうち、難燃剤では、以前使用されていた
ヘキサブロモシクロドデカン（HBCD）が規
制されたことにより、代替品が使用され始め
ている。これまでの研究では、HBCD代替品
を含む有機リン系及び臭素系難燃剤につい
て曝露評価、ハザード評価を連携して行い、
臭素系難燃剤のリスクより、有機リン系の難
燃剤のリスクがより高いと推定されること
や、新規化合物が続々と使用されていること
などが判った。 
本サブテーマでは、H29年度に化学構造が
未知である難燃剤の簡易かつ迅速な定性分
析法の開発を目的として、完全溶解法と精密
質量数を組み合わせた定量分析スキームの
開発を行った。次に本方法を用いて、化学構
造が未知である難燃剤も含めた、防炎カーテ
ン中の臭素系および有機リン系難燃剤の網
羅的な定量分析を行った。 
カーテン中の難燃剤のヒトへの曝露経路
を明らかにするため、H30年度に防炎カーテ
ン中の臭素系および有機リン系難燃剤の網
羅的な定量分析結果を踏まえ、難燃剤の主要
な曝露媒体であるハウスダストへの移行メ
カニズムの解明を行った。 
そこで、本年度は、2015-2019 年に国内の

29 軒の一般住宅から採集したハウスダスト
に対して、有機リン系難燃剤の濃度レベルを
実測した上で、新規有機リン系難燃剤の汚染
実態を把握し、さらにハウスダスト中の各有
機リン系難燃剤濃度を用いて、ハウスダスト
の経口・経皮曝露に伴うリスク（MOE）を推
算した。 

また、本研究では、難燃剤の他、「室内に存
在する化学物質リスト 1698」から有害性と曝
露可能性が高い物質としてグリオキサール
やグルタルアルデヒドについて、2,4-ジニト
ロフェニルヒトラジン（DNPH）含浸シリカ
ゲルを用いた分析法を開発し、一般住宅の室
内空気中濃度の測定を行うことにより実際
の曝露量を求めることを目的とした。 
一方、サブテーマ（d）では、室内化学物質
エミッション評価についての検討を行った。
室内空気汚染対策として厚生労働省では、室
内空気汚染に係る 13 物質の室内濃度指針値
を設定し、建築基準法ではホルムアルデヒド
を発散する建材の使用制限をするなど、それ
らの対策効果により室内環境は改善されて
きた。しかし、家具や電化製品など室内に持
ち込まれた部材から発生する未規制の化学
物質の問題が残されている。 
室内に持ち込まれる物としてカーテンは、
一般家庭室内では窓等に設置されており、そ
の使用頻度や面積・容積規模から、化学物質
が放散された場合、室内環境への負荷率が大
きい家庭用品である。防炎カーテンの難燃剤
は代替化が進んでいるが、その代替難燃剤の
有害性が不明なものも多く、代替品による新
たなリスクの発生が懸念される。これら難燃
剤のような SVOC は室内空気よりハウスダ
ストから高濃度で検出され、ヒトへの暴露経
路としてハウスダストの摂取が重要な経路
であるとされている。そこでダストへ移行経
路を明らかにするためにハウスダストに含
まれる難燃剤濃度の実態調査及び化学物質
の放散源実態調査を行うための試料採取を
実施した。 
 
Ｂ．研究方法 
サブテーマ(a) 
 (a-1) ハウスダストに含まれる有機リン系
難燃剤の曝露・リスク評価 
本研究では、初年度に行った防炎カーテン
中の有機リン系難燃剤の網羅的な定量分析
に関する研究成果として得られた 3種類の新
規 有 機 リ ン 系 難 燃 剤 で あ る 6-
benzylbenzo[c][2,1] benzoxaphosphinine 6-oxide
（BzlDOPO）、(5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-
dioxaphosphorinan-5-yl)methyl methyl 
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methylphosphonate（PMMMP）、Naphthalen-2-
yl diphenyl phosphate（NDPhP）に加え PMMMP
の二量体である bis [(5-ethyl-2-methyl-1,3,2-
dioxaphosphorinan-5-yl)methyl]methyl 
phosphonate p,p’-dioxide（di-PMMMP）を含む、
合計 19 種類の有機リン系難燃剤を測定対象
とした（表 1）。 
ハウスダストは 2015−2019 年に国内の 29
軒の一般住宅から採取した。そのうち、季節
により PFRs の濃度変化の有無を調査するた
め、2017 年に、同じ住宅（n=7）において夏
季と冬季のダストをそれぞれ採集した。ダス
トの採取には紙パック式の掃除機を用いた。
捕集したダストサンプルはステンレス篩（メ
ッシュサイズ 250 μm）にかけた後、適量を円
筒形ろ紙に取り出した。ソックスレー抽出器
を用いてジクロロメタンにより 18 時間抽出
を行った。抽出液はロータリーエバポレータ
ーと窒素パージにより濃縮を行った後、アセ
トニトリルへ溶媒交換し、液体クロマトグラ
フ-タンデム型質量分析計（LC-MS/MS）にて
分析を行った。 Tris(butoxyethyl)phosphate 
(TBOEP)-d12 、 Tris(2-chloroethyl)phosphate 
(TCEP)-d12 、 Tris(2-ethylhexyl)phosphate 
(TEHP)-d51、Tricresyl phosphate (TCsP)-d21、
Triphenyl phosphate (TPhP)-d15をクリーンアッ
プスパイクとして、Tributyl phosphate（TBP）
-d27をシリンジスパイクとして用いた。 
曝露量は、経口曝露量と経皮曝露量を別々
に推算し、合計することで 1日当たりの曝露
量を推算した。体重は成人 60 kg、児童 18 kg
を用いた。経口曝露量の推算には、成人の 1
日当たりのダスト摂取量として 30 mg（最大
摂取量：50 mg）を用い、児童の 1日当たり
のダスト摂取量は 60 mg（最大摂取量：200 
mg）を用いた。経皮曝露量の推算については、
成人の曝露する皮膚表面積として 4154 cm、
皮膚のダスト付着量として 0.01 mg cm−2を
用い、児童の場合は 2308 cmおよび 0.04 mg 
cm−2をそれぞれ用いた。リスクの指標である
曝露マージン（MOE）は、無毒性量（No 
Observed Adverse Effect Level：NOAEL）
（mg kg-bw−1 day−1）などの毒性値を、 1日
の推定曝露量（mg kg-bw−1 day−1）（経口およ
び経皮曝露量の和）で除して求めた。 

 

(a-2) 室内空気中のグリオキサールおよびグ
ルタルアルデヒドの測定 
測定対象物質はグルタルアルデヒド、グリ
オキサール、ホルムアルデヒド、アセトアル
デヒド、アセトンとした。DNPH含浸シリカ
ゲルを充填した多孔質テフロンチューブを
パッシブサンプラー（図 1）として用い、一
般住宅 4戸にて 24時間の捕集を行った（2017
年夏季、n = 2）。捕集後、20 vol%ジメチルス
ルホキシド（DMSO）／アセトニトリル混合
液を抽出溶媒として用いてアルデヒド類を
抽出した後、分析を行った。内標準物質とし
ては DNPH 誘導化したホルムアルデヒド-d2

とアセトン-d6を用いた。 
 アルデヒド類の分析には、液体クロマトグ
ラフィータンデム質量分析装置（LC-MS/MS）
（Ultimate 3000 – Endura，Thermo Scientific）
を用い、カラムは Knitex C18（長さ 5.0 mm、
内径 2.1 mm、粒径 1.3 µm、島津製作所）を用
いた。移動相にはメタノールと Milli-Q 水を
使用した。イオン化法はエレクトロスプレー
イオン化（ESI）（Negative）を使用し、イオン
化電圧を 3300 V、イオントランスファーチュ
ーブおよびベーパライザー温度をそれぞれ
250℃とした。 
 
サブテーマ（d） 
（d-1）室内ハウスダスト調査 
戸建・アパート等7家庭の居室等室内で、市
販のハンディー掃除機（リョウビBHC1400）
を用いて、延べ数十分から数時間、室内のダ
ストを採取した（図 2）。6家庭については、
夏期と冬期にそれぞれ室内の居間等で、また
1家庭については、詳細な季節的変化を確認す
るため四季（春期、夏期、秋期、冬期）にお
ける調査を実施した（表 2）。 

 
(d-2) QEESI 問診票によるシックハウスの自
己診断調査 
室内化学物質量とシックハウス等の症状と
の関係を探るため、室内ハウスダスト調査を
実施した戸建・アパート等の住民に対し、
QEESI 問診票のQ1（化学物質暴露による反応）
～Q5（日常生活の支障程度）による自己診断
調査を実施した（表 3）。 
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(d-3) 室内環境でのエミッションセルを用い
た化学物質放散源の実態調査 
室内において、化学物質の放散源の実態を
知るため、ポリウレタンフォームを固定した
エミッションセル（図 3）を用いた調査を実
施した。 
室内ハウスダスト調査を実施した１家庭に
おいて夏期及び冬期に、カーテン、フローリ
ングやカーペット等にエミッションセルを室
内の7か所に約3日間設置し、そこからの放散
する物質の捕集を行った（表 4）。 

 
Ｃ．研究結果 
サブテーマ(a) 
(a-1) ハウスダストに含まれる有機リン系難
燃剤の曝露・リスク評価 
本研究で測定対象とした 19 種の有機リン
系難燃剤のうち、18種がハウスダストから検
出された。初年度の研究成果として、市販の
防炎カーテン（2014年購入）から、新規有機
リン系難燃剤として検出した BzlDOPO、
PMMMP および NDPhPの詳細データを表 5
に示す。また、これまでに報告されているハ
ウスダスト中の有機リン系難燃剤の情報を
表 6にまとめた。 

Trimethyl Phosphate（TMP）（定量下限値 = 
7.0 ng g−1）は、本研究で採取したすべてのハ
ウスダストにおいて定量下限値以下であっ
た。最も高濃度（中央値）であった有機リン
系難燃剤は、TBOEPであり、33,000 ng g−1で
あった。続いて、塩素を含有する有機リン系
難燃剤である Tris(2-chloroisopropyl) phosphate
（TCPP）、TCEP、Tris(1,3-dichloro-2-propyl) 
phosphate （TDCPP）が高濃度で検出され、そ
の濃度（中央値）はそれぞれ 2,100、1,500、
1,500 ng g−1であった。芳香族を含む有機リン
系難燃剤である TPhP も高濃度で検出され、
1,100 ng g−1であった（表 7、図 4）。 
新規有機リン系難燃剤として検出した

BzlDOPO、PMMMP および NDPhPのハウス
ダスト中の濃度を測定した結果、di-PMMMP
および PMMMP が 65 ng g−1（中央値）（範囲：
13−590 ng g−1、検出率：66%）と 59 ng g−1（範
囲：17−400 ng g−1、検出率：52%）であった。
BzlDOPO（範囲：15−25 ng g−1、検出率：7%）
および NDPhP（範囲：10 ng g−1、検出率：3%）

も、検出率が低かったものの、ハウスダスト
から検出された）。 

2017 年に採集した夏季と冬季のハウスダ
スト中の有機リン系難燃剤の濃度を表 8 と
図 5 に示す。全体的に、PFRs の冬／夏濃度
比は 0.1－6であり、ダスト中の PFRs濃度は
季節による変動が小さいことが示唆された。
しかし、1ヶ所の住宅（D14）において、夏季
のサンプルから測定した TCEP と TDCPP の
濃度はそれぞれ 1,500と 5,100（ng g−1）であ
り、冬季のサンプルから測定したこれらの濃
度はそれぞれ 48,000と 620,000（ng g−1）であ
り、約 30 倍と 120 倍高くなった。D14 の住
宅において 2017 年の夏季と冬季のサンプリ
ングの間、TCEPと TDCPPを含有する室内製
品を新たに購入した可能性が考えられる。 
ハウスダスト中の各有機リン系難燃剤濃
度（TBOEP、TCPP、TCEP、TDCPP、TPhP、
TCsP、EHDPhP、TEHP）を用いて、ハウスダ
ストの経口・経皮曝露に伴うリスク（MOE）
を推算し、結果を図 6 に示す。MOE が最も
低かった（最もリスクが懸念される可能性の
ある）物質は TBOEPであり、その値は 6500
（成人）と 940（児童）であった。基準とな
る数値である 100,000（成人）および 10,000
（児童）と比較し、低い値であるため、ハウ
スダストを介した TBOEP の経口・経皮曝露
に伴うリスクは成人、児童ともに懸念される
レベルであることが明らかとなった。一方、
TBOEP以外の有機リン系難燃剤の経口・経皮
曝露に伴うリスクは懸念されるレベルでは
なかった。 
 
(a-2) 室内空気中のグリオキサールおよびグ
ルタルアルデヒドの測定 
 室内空気中のアルデヒド類濃度は次式に
従って算出した。 

= × 1000   (5) 

ここで Cはアルデヒド類濃度（ppbv）、QPは
パッシブサンプラーによるアルデヒド類の
捕集量（µg）、QBはトラベルブランクに含ま
れていたアルデヒド類の量（µg）、VP はアル
デヒド類の捕集速度（µg ppmv

–1 hr–1）、tは捕
集時間（h）である。 
本年度調査した 4戸の一般住宅におけるグ
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ルタルアルデヒドの室内空気中濃度は、
0.0881ppbv（0.355 µg m–3、住宅 1）、0.0835ppbv

（0.337 µg m–3、住宅 2）、0.0503ppbv（0.203 µg 
m–3、住宅 3）および 0.0325ppbv（0.132 µg m–

3、住宅 4）であった。測定結果は図 7-1～7-4
および表 9に示す。 
一方、グリオキサールの室内空気中濃度は、
いずれの住宅においても検出下限値
（<0.0015ppbv：<0.0035 µg m–3）以下であった。
また、ホルムアルデヒド、アセトアルデヒド
およびアセトンの室内空気中濃度は、85.8–
187ppbv（104–227 µg m–3）、4.48–90.4ppbv（7.94–
160 µg m–3）および 3.54–97.2ppbv（8.30–228 µg 
m–3）であった。 
 
サブテーマ（d） 
（d-1）室内ハウスダスト調査 
 調査結果は、サブテーマ（a）曝露評価・リ
スク評価の欄参照。 
 
（d-2) QEESI 問診票によるシックハウスの
自己診断調査 
 QEESI問診票の回答があった家庭中、室内
ハウスダストの有機リン系難燃剤測定が終了
した 14 件について、QEESI のスコア値と化
学物質濃度の関係について検討を行った。 

QEESI問診票では、Q1、Q3、Q5のスコア
で、Q1：38≦、Q3：22≦、Q5：10≦のカット
オフ値よりいずれか 2 つ以上に該当する人を
化学物質過敏症患者の可能性の判断に利用さ
れることから、今回 Q1、Q3、Q5 のスコア合
計値を算出した結果、14 名のスコア合計値は
0から 78でカットオフ値を 2つ以上に該当し
たのは 1名（スコア合計値 78が該当）のみで
あった。 
次に調査した有機リン系難燃剤 19 種類中、
ハウスダストには 17種類が検出された（詳細
は、サブテーマ（a）曝露評価・リスク評価の
欄参照）。 
フロアーワックス剤用可塑剤として使用さ
れている TBOEP やポリウレタンフォーム用
難燃剤として使用されている TCPP、TCEPな
ど高濃度に検出された 5種類（他に TDCPP、
TPhP）の有機リン系難燃剤の濃度と QEESIス
コア（合計値）の関係について図 8に示す。 
 今回の調査では、QEESIスコア値と化学

物質濃度値との間に明確な関連性は見られな
かった。このことは、検出された全17物質の
合計値とQEESIのスコア値との関連性につ
いても同様であった。 
 
Ｄ．考察 
サブテーマ（a及び d） 
(a-1) ハウスダストに含まれる有機リン系難
燃剤の曝露・リスク評価 
 本研究で得られたリスク評価の結果（MOE）
から、本研究で測定対象とした 19 種の有機
リン系難燃剤のうち毒性値が入手できた 8種
の有機リン系難燃剤については、ハウスダス
トを介した経口・経皮曝露量は、TBOEPを除
いて、リスクが懸念されるレベルではなかっ
た。 

 
(a-2) 室内空気中のグリオキサールおよびグ
ルタルアルデヒドの測定 
 4 戸の一般住宅におけるグルタルアルデヒ
ドの室内空気中濃度は、グルタルアルデヒド
が室内中で使用されている病院の室内空気
中濃度（1.30–19.6 ppbv）（Katagiri et al., 2006）
と比較し、低かった。しかし、検出率は 100%
であった。なお、同時に測定したホルムアル
デヒドの室内空気中濃度は、本年度測定した
すべての住宅にて室内濃度指針値（80ppbv）
を超過していた。 
 
Ｅ．結論 
防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウ
スダストへの移行メカニズムを調査した結
果、ハウスダストへの直接移行速度が非常に
早く、主要な移動経路であることが明らかに
なった。また、ライブラリ構築グループで高
懸念物質としてリストアップしたグリオキサ
ールやグルタルアルデヒド室内濃度の実態調
査を行ったが、同時に測定したホルムアルデ
ヒドが最も懸念が高かった。 
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ct Contact with Products, The 12th Asia I
mpact Assessment Conference (AIC 2018),
 Shizuoka, Japan. (August 2018) 
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40) Masahiro Tokumura, Sayaka Ogo, Kazuna
ri Kume, Kosuke Muramatsu, Qi Wang, 
Yuichi Miyake, Takashi Amagai, Masakaz
u Makino, Migration Mechanism of Phosp
horus Flame Retardants from Flame-Retar
dant-Treated Polyester Curtains to Indoor 
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7) (Vancouver, Canada, August 2017). 
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Unintentionally Produced during Cooking, 
The 22nd Shizuoka Forum on Health and 
Longevity (Shizuoka, Japan, November 20
17). 

53) 王 斉, 久米 一成, 清 健人, 増田 美里, 
三輪 春樹, 甲斐 葉子, 徳村 雅弘, 三宅 
祐一, 雨谷 敬史, 一般住宅におけるハウ
スダスト中のリン系難燃剤の濃度と組成
実態調査, 2019年室内環境学会学術大会, 
沖縄. (2019年12月) 【優秀発表賞受賞】 
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経皮曝露評価を行うべき物質の検索～, 
第28回環境化学討論会, 埼玉. (2019年6月) 
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替難燃剤に対するリスク評価と今後の展
開，環境科学会2017年会（北九州）（201
7年9月）【シンポジウム講演】 

147) 雨谷敬史：室内環境中の化学物質リス
トに基づく優先取組物質の検索とリスク
評価，環境科学会2017年会（北九州）（2
017年9月）【シンポジウム講演】 
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宅 祐一，雨谷 敬史，高橋 ゆかり：一般
住宅と幼稚園におけるハウスダスト中の
代替難燃剤の実態調査，第26回環境化学
討論会（静岡），3A-04，2017年6月．【R
oyal Society of Chemistry賞受賞】 

157) 瀬尾 真紀子，徳村 雅弘，王 斉，甲
斐 葉子，三宅 祐一，雨谷 敬史，牧野 正
和：経皮曝露量の推算のためのマニキュ
ア液中リン系化合物の実態調査，第26回

環境化学討論会（静岡），3A-05，2017年
6月．【優秀発表賞受賞】 

158) 王 斉，三宅 祐一，徳村 雅弘，雨谷 
敬史，堀井 勇一：実験炉を用いたヘキサ
ブロモシクロドデカンの燃焼に伴う非意
図的な臭素化多環芳香族炭化水素類の生
成，第26回環境化学討論会（静岡），1A-
13，2017年6月．【優秀発表賞受賞】 

159) 王 志偉，王 斉，徳村 雅弘，三宅 祐
一，雨谷 敬史，福島 靖弘，鈴木 義浩，
榎本 孝紀：市販の捕集剤による作業環境
及び一般環境における揮発性有機化合物
（VOC）の回収率に関する検討，第26回
環境化学討論会（静岡），1B-06，2017年
6月． 

160) 鈴木 進二，倉石 祐，三宅 祐一，雨
谷 敬史：くん煙材の発煙温度と発煙量お
よび多環芳香族炭化水素(PAHs)の生成量，
第26回環境化学討論会（静岡），1B-11，
2017年6月． 

161) 増田 美里，王 斉，徳村 雅弘，三宅 
祐一，雨谷 敬史：魚油を含む食品中の多
環芳香族炭化水素とその誘導体の分析法
の検討，第26回環境化学討論会（静岡），
1B-12，2017年6月． 

162) 三宅 祐一，徳村 雅弘，岩崎 悠太，
王 斉，雨谷 敬史，小林 剛，小口 正弘：
廃棄物焼却排ガス中六価クロムの測定法
開発と排出濃度調査，第26回環境化学討
論会（静岡），1D-16，2017年6月． 

163) 甲斐 葉子，三宅 祐一，雨谷 敬史：E
TS曝露量評価用ニコチンパッシブサンプ
ラーの捕集時間の検討，第26回環境化学
討論会（静岡），P-056，2017年6月． 

164) 新田 しおり，山口 里奈，徳村 雅弘，
三宅 祐一，雨谷 敬史，牧野 正和：パー
ソナルケア製品中のパラベン類の複合曝
露量の推算，第26回環境化学討論会（静
岡），P-219，2017年6月． 

165) 徳村 雅弘，三宅 祐一，岩崎 悠太，
王 斉，雨谷 敬史，堀井 勇一，大塚 英幸，
谷川 昇，小林 剛，小口 正弘：産業廃棄
物焼却施設からの排ガス中の六価クロム
濃度の測定－IC-DPC法の改良による高感
度化－, 平成29年度 廃棄物資源循環学会
 春の研究発表会（神奈川），P-019，201



44 
 

7年6月． 
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の比較－，第26回日本臨床環境医学会学
術集会（東京），O-26，2017年6月． 
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表 1 測定対象の有機リン系難燃剤 

Compound Abbreviation CAS number 
The limit of 

quantification 
(ng mL−1) 

MQL 
(ng g−1) 

6-Benzylbenzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 6-oxide BzlDOPO 113504-81-7 0.00036 0.00083−0.017 
Cresyl diphenyl phosphate CsDPhP 26444-49-5 0.00036 0.00083−0.017 

2-Ethylhexyl diphenyl phosphate EHDPhP 1241-94-7 0.00083 0.0019−0.040 
Naphthalen-2-yl diphenyl phosphate NDPhP 18872-49-6 0.00036 0.00083−0.017 

(5-Ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-dioxaphosphorinan-5-
yl)methyl methyl methylphosphonate PMMMP 41203-81-0 0.00036 0.00083−0.017 

Bis[(5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-dioxaphosphi nan-5-
yl)methyl] methylphosphonate di-PMMMP 42595-45-9 0.00036 0.00083−0.017 

Tris(butoxyethyl) phosphate TBOEP 78-51-3 0.00089 0.0021−0.043 
Tributyl phosphate TBP 126-73-8 0.000020 0.000046−0.0010 

Tris(2-chloroethyl) phosphate TCEP 115-96-8 0.00046 0.0011−0.022 
Tris(2-chloroisopropyl) phosphate TCPP 13674-84-5 0.00029 0.00067−0.014 

Tricresyl phosphate TCsP 1330-78-5 0.000061 0.00014−0.0030 
Tris(1,3-dichloro-2-propyl) phosphate TDCPP 13674-87-8 0.00047 0.0011−0.023 

Triethyl phosphate TEP 78-40-0 0.000055 0.00013−0.0027 
Tris(2-ethylhexyl) phosphate TEHP 78-42-2 0.00010 0.00023−0.0048 

Tris(isobutyl) phosphate TIBP 126-71-6 0.000048 0.00011−0.0023 
Trimethyl phosphate TMP 512-56-1 0.000071 0.00016−0.0034 
Triphenyl phosphate TPhP 115-86-6 0.000034 0.000078−0.0016 

Triphenylphosphine oxide TPhPO 791-28-6 0.000019 0.000044−0.00092 
Tripropyl phosphate TPP 513-08-6 0.000048 0.00011−0.0023 
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表 2 室内ハウスダスト調査概要 

No 調査個所 
春期 

調査 

夏期 

調査 

秋期 

調査 

冬期 

調査 

1 自室・K  2018 

0613 
 2018 

1212 

2 自室、居間  2018 

0621 
 2019 

0121 

3 自室寝室  2018 

0625 
 2018 

1218 

4 居間  2018 

0703 
 2018 

1222 

5 居間  2018 

0708 
 2018 

1218 

6 居間・K  2019 

0127 
 2019 

0127 

7 居間 DK 
2018 

0520 

2018 

0725 

2018 

1010 

2019 

0201 

注）K：キッチン DK：ダイニングキッチン 
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表 3 QEESI 問診票の概要 

質 問 票 反応・症状の強さ 

Q1 化学物質暴露による反応 まったく反応なし（０）～動けなくなる程の症状（10） 

Q2 その他物質に対する反応 まったく反応なし（０）～動けなくなる程の症状（10） 

Q3 症状 まったく症状なし（０）～動けなくなる程の症状（10） 

Q4 マスキング 当てはまるものを選択 

Q5 日常生活の支障の程度 まったく支障なし（０）～動けなくなる程の症状（10） 

注）Q1、Q2、Q3、Q5は、反応なし等の0点から最も重い症状の10点までの項目をそれぞれの設問について選択する 
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表 4 化学物質放散源の実態調査概要 

 
 
 
 

No 調査場所 夏期調査 冬期調査 

1 カーテン 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 

2 テレビ下 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 

3 ソファタオルケット 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 

4 フローリング 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 

5 カーペット 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 

6 テレビ下カーペット 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 

7 上向き（セル） 2018年 07月 06日 2019年 01月 28日 
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表5  本研究で発見した難燃剤. 

IUPAC名 
6-benzylbenzo[c][2,1]be
nzoxaphosphinine 6-oxi

de 

(5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-dioxa p
hosphorinan-5-yl)methyl methyl methyl

phosphonate 

naphthalen-2-yl diphenyl phosph
ate 

CAS No. 113504-81-7 41203-81-0 18872-49-6 

化学構造 
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表 6  Previously reported concentrations of phosphorus flame retardants on indoor dust 

collected from indoor environments. 

Indoor environment 
Concentration (μg g–1) 

Reference 
TDCPP TCsP 

Dwellings in United States <0.09–56 – Stapleton et al. (2009) 

Dwellings in California 0.49–140 0.18–10 Dodson et al. (2014) 

Dwellings in Japan 5.8–130 <4–100 Kanazawa et al. (2010) 

Dwellings in Belgium <0.08–6.6 <0.04–5.1 Van den Eede et al. (2011) 

Dwellings in Kuwait 0.06–1.6 0.075–11 

Ali et al. (2013) 
Dwellings in Pakistan <0.005–0.26 <0.002–0.36 

Car cabin in Kuwait 0.6–170 – 

Car cabin in Pakistan <0.005–1.2 – 

Dwellings in Germany <0.08–0.11 <0.04–0.24 
Brommer et al. (2012) 

Car cabin in Germany <0.08–620 <0.04–150 

Car cabin (car seats) in Japan 1.4–190 – 
Tokumura et al. (2017) 

Car cabin (floor mats) in Japan 0.81–2.1 – 

* TDCPP: tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate; TCsP: tricresyl phosphate. 
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表 7 Concentrations (ng g−1) and composition (%) of phosphate flame retardants in indoor dust collected from Japanese dwellings in 
2015−2019. 

 BzlDOPO CsDPhP EHDPhP NDPhP PMMMP di-PMMMP TBOEP TBP, TIBP TCEP TCPP TCsP TDCPP TEP TEHP TMP TPhP TPhPO TPP 

D1 
<1.8 66 440 <1.8 <1.8 <1.8 17000 270 480 1600 450 1300 31 580 <0.36 1400 370 3.5 

(-) (0.28%) (1.8%) (-) (-) (-) (71%) (1.1%) (2.0%) (6.7%) (1.9%) (5.4%) (0.13%) (2.4%) (-) (5.8%) (1.5%) (0.015%) 

D2 
<1.8 620 810 <1.8 310 79 7400 42 4200 9100 420 11000 30 920 <0.36 510 42 <0.24 

(-) (1.7%) (2.3%) (-) (0.87%) (0.22%) (21%) (0.12%) (12%) (26%) (1.2%) (31%) (0.085%) (2.6%) (-) (1.4%) (0.12%) (-) 

D3 
<1.8 970 820 <1.8 <1.8 <1.8 34000 58 6300 810 1700 63000 5.2 330 <0.36 7800 23 <0.24 

(-) (0.84%) (0.71%) (-) (-) (-) (29%) (0.050%) (5.4%) (0.70%) (1.5%) (54%) (0.0045%) (0.28%) (-) (6.7%) (0.020%) (-) 

D4 
<1.8 82 240 <1.8 48 34 30000 34 73 5000 110 28000 1.6 320 <0.36 610 5.8 <0.24 

(-) (0.13%) (0.37%) (-) (0.074%) (0.053%) (46%) (0.053%) (0.11%) (7.7%) (0.17%) (43%) (0.0025%) (0.50%) (-) (0.94%) (0.0090%) (-) 

D5 
<1.8 170 320 <1.8 <1.8 <1.8 3500 49 760 710 730 590 2.6 180 <0.36 780 16 <0.24 

(-) (2.2%) (4.1%) (-) (-) (-) (45%) (0.63%) (9.7%) (9.1%) (9.3%) (7.6%) (0.033%) (2.3%) (-) (10%) (0.20%) (-) 

D6 
<1.8 32 78 <1.8 31 56 3300 42 170 1000 1600 660 11 420 <0.36 260 32 <0.24 

(-) (0.42%) (1.0%) (-) (0.40%) (0.73%) (43%) (0.55%) (2.2%) (13%) (21%) (8.6%) (0.14%) (5.5%) (-) (3.4%) (0.42%) (-) 

D7 
25 130 130 <1.8 <1.8 94 8300 40 150 1600 87 4500 7.4 400 <0.36 860 29 <0.24 

(0.15%) (0.79%) (0.79%) (-) (-) (0.57%) (51%) (0.24%) (0.92%) (9.8%) (0.53%) (28%) (0.045%) (2.4%) (-) (5.3%) (0.18%) (-) 

D8 
<1.8 61 280 <1.8 <1.8 <1.8 33000 420 2700 2100 160 440 <0.28 1100 <0.36 560 98 <0.24 

(-) (0.15%) (0.68%) (-) (-) (-) (81%) (1.0%) (6.6%) (5.1%) (0.39%) (1.1%) (-) (2.7%) (-) (1.4%) (0.24%) (-) 

D9 
<1.8 160 280 <1.8 100 13 310000 34 17000 790 460 560 7.7 890 <0.36 630 27 <0.24 

(-) (0.048%) (0.085%) (-) (0.030%) (0.0039%) (94%) (0.010%) (5.1%) (0.24%) (0.14%) (0.17%) (0.0023%) (0.27%) (-) (0.19%) (0.0082%) (-) 

D10 
<1.8 86 200 <1.8 <1.8 16 1800000 28 550 740 510 4300 29 210 <0.36 820 19 <0.24 

(-) (0.0048%) (0.011%) (-) (-) (0.00089%) (100%) (0.0015%) (0.030%) (0.041%) (0.028%) (0.24%) (0.0016%) (0.012%) (-) (0.045%) (0.0011%) (-) 
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D11 
<0.8 64 480 <2.1 17 28 32000 70 910 91000 680 730 83 280 <7.7 3300 <26 <0.8 

(-) (0.049%) (0.37%) (-) (0.013%) (0.022%) (25%) (0.054%) (0.70%) (70%) (0.52%) (0.56%) (0.064%) (0.22%) (-) (2.5%) (-) (-) 

D12 
<2.3 330 530 <6.3 380 590 390000 32 20000 3600 1900 3300 42 150 <23 3900 79 <2.3 

(-) (0.078%) (0.12%) (-) (0.089%) (0.14%) (92%) (0.0075%) (4.7%) (0.85%) (0.45%) (0.78%) (0.010%) (0.035%) (-) (0.92%) (0.019%) (-) 

D13 
<0.7 120 740 <1.9 47 68 55000 35 12000 1300 6700 220 11 460 <7 2700 37 <0.7 

(-) (0.15%) (0.93%) (-) (0.059%) (0.086%) (69%) (0.044%) (15%) (1.6%) (8.4%) (0.28%) (0.014%) (0.58%) (-) (3.4%) (0.047%) (-) 

D14 
<12 510 280 <33 <98 <82 170000 73 1500 740 5100 5100 <41 330 <120 1000 <410 <12 

(-) (0.28%) (0.15%) (-) (-) (-) (92%) (0.040%) (0.81%) (0.40%) (2.8%) (2.8%) (-) (0.18%) (-) (0.54%) (-) (-) 

D15 
<2.6 120 400 10 52 100 450000 89 370 6500 260 290 26 1000 <26 2600 530 <2.6 

(-) (0.026%) (0.087%) (0.0022%) (0.011%) (0.022%) (97%) (0.019%) (0.080%) (1.4%) (0.056%) (0.063%) (0.0056%) (0.22%) (-) (0.56%) (0.11%) (-) 

D16 
<2.9 2200 580 <7.9 <23 29 12000 45 14000 1800 1900 190000 80 380 <29 33000 <97 <2.9 

(-) (0.86%) (0.23%) (-) (-) (0.011%) (4.7%) (0.018%) (5.5%) (0.70%) (0.74%) (74%) (0.031%) (0.15%) (-) (13%) (-) (-) 

D17 
<5.2 200 1600 <14 160 37 91000 49 2200 3900 770 5400 30 350 <52 1500 <170 <5.2 

(-) (0.19%) (1.5%) (-) (0.15%) (0.035%) (85%) (0.046%) (2.1%) (3.6%) (0.72%) (5.0%) (0.028%) (0.33%) (-) (1.4%) (-) (-) 

D18 
<3.9 1200 2000 <8.9 <31 56 240000 840 2900 4200 1800 1900 120 710 <39 2400 2900 <3.9 

(-) (0.46%) (0.77%) (-) (-) (0.021%) (92%) (0.32%) (1.1%) (1.6%) (0.69%) (0.73%) (0.046%) (0.27%) (-) (0.92%) (1.1%) (-) 

D19 
<5 91 1100 <11 <40 100 6400 230 540 7700 290 5600 96 550 <50 1300 <170 <5 

(-) (0.38%) (4.6%) (-) (-) (0.42%) (27%) (0.96%) (2.3%) (32%) (1.2%) (23%) (0.40%) (2.3%) (-) (5.4%) (-) (-) 

D20 
15 45 1300 <5.2 84 62 24000 160 340 580 640 640 50 3300 <23 960 830 <2.3 

(0.045%) (0.14%) (3.9%) (-) (0.25%) (0.19%) (73%) (0.48%) (1.0%) (1.8%) (1.9%) (1.9%) (0.15%) (10%) (-) (2.9%) (2.5%) (-) 

D21 
<1.5 320 310 <3.3 100 92 12000 44 950 13000 710 <15 49 180 <15 2400 <49 <1.5 

(-) (1.1%) (1.0%) (-) (0.33%) (0.31%) (40%) (0.15%) (3.2%) (43%) (2.4%) (-) (0.16%) (0.60%) (-) (8.0%) (-) (-) 

D22 <3.7 1700 1100 <8.3 <29 <24 14000 71 13000 2700 2000 240000 40 430 <37 36000 <120 <3.7 
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(-) (0.55%) (0.35%) (-) (-) (-) (4.5%) (0.023%) (4.2%) (0.87%) (0.64%) (77%) (0.013%) (0.14%) (-) (12%) (-) (-) 

D23 
<2.2 55 900 <4.9 31 65 75000 74 5700 1000 22000 <22 45 420 <22 5000 <73 <2.2 

(-) (0.050%) (0.82%) (-) (0.028%) (0.059%) (68%) (0.067%) (5.2%) (0.91%) (20%) (-) (0.041%) (0.38%) (-) (4.5%) (-) (-) 

D24 
<2.1 59 770 <7.1 59 68 13000 66 90000 160000 180 800 37 140 <21 1100 <21 <7.1 

(-) (0.022%) (0.29%) (-) (0.022%) (0.026%) (4.9%) (0.025%) (34%) (60%) (0.068%) (0.30%) (0.014%) (0.053%) (-) (0.41%) (-) (-) 

D25 
<6.3 170 350 <21 56 66 46000 290 540 11000 390 1500 <21 240 <63 920 <63 <21 

(-) (0.28%) (0.57%) (-) (0.091%) (0.11%) (75%) (0.47%) (0.88%) (18%) (0.63%) (2.4%) (-) (0.39%) (-) (1.5%) (-) (-) 

D26 
<4 81 980 <13 <32 <27 2600 200 310 1800 560 440 31 580 <40 790 1800 <13 

(-) (0.80%) (9.6%) (-) (-) (-) (26%) (2.0%) (3.0%) (18%) (5.5%) (4.3%) (0.30%) (5.7%) (-) (7.8%) (18%) (-) 

D27 
<14 280 740 <48 400 <96 80000 1600 5700 3900 730 950 110 180 <140 930 850 <48 

(-) (0.29%) (0.77%) (-) (0.42%) (-) (83%) (1.7%) (5.9%) (4.0%) (0.76%) (0.99%) (0.11%) (0.19%) (-) (0.97%) (0.88%) (-) 

D28 
<6.6 890 310 <22 <52 <44 480000 340 2000 1700 390 520 150 110 <66 730 190 <22 

(-) (0.18%) (0.064%) (-) (-) (-) (98%) (0.070%) (0.41%) (0.35%) (0.080%) (0.11%) (0.031%) (0.023%) (-) (0.15%) (0.039%) (-) 

D29 
<2.6 310 210 <8.8 <21 <18 73000 130 1100 2300 1100 2000 17 270 <26 1600 170 <8.8 

(-) (0.38%) (0.26%) (-) (-) (-) (89%) (0.16%) (1.3%) (2.8%) (1.3%) (2.4%) (0.021%) (0.33%) (-) (1.9%) (0.21%) (-) 
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表 8 Concentrations of phosphate flame retardants in indoor dust collected from Japanese dwellings in summer and winter seasons of 
2017 (ng g−1). 

  
D11 D12 D13 D14 D15 D16 D17 

Summer Winter Summer Winter Summer Winter Summer Winter Summer Winter Summer Winter Summer Winter 

BzlDOPO <0.8 <1.1 <2.3 <1.6 <0.7 <0.8 <12 <5.6 <2.6 <14 <2.9 <0.8 <5.2 16 

CsDPhP 64 180 330 310 120 190 510 840 120 <48 2200 3900 200 330 

EHDPhP 480 400 530 510 740 660 280 790 400 170 580 1300 1600 1400 

NDPhP <2.1 <4.3 <6.3 <6.4 <1.9 <3.2 <33 <23 10 <59 <7.9 <3.2 <14 <20 

PMMMP 17 85 380 420 47 39 <98 92 52 <120 <23 21 160 110 

di-PMMMP 28 120 590 490 68 57 <82 180 100 <96 29 33 37 170 

TBOEP 32,000 33,000 390,000 340,000 55,000 71,000 170,000 28,000 450,000 280,000 12,000 13,000 91,000 130,000 

TBP, TIBP 70 98 32 86 35 38 73 99 89 <50 45 33 49 52 

TCEP 910 1200 20,000 25,000 12,000 30,000 1500 48,000 370 <140 14,000 16,000 2200 4600 

TCPP 91,000 53,000 3600 10,000 1300 1500 740 2500 6500 2800 1800 2900 3900 3100 

TCsP 680 910 1900 900 6700 5400 5100 5900 260 1300 1900 2300 770 1100 

TDCPP 730 2000 3300 3300 220 760 5100 620,000 290 1700 190,000 340,000 5400 8900 

TEP 83 73 42 110 11 22 <41 100 26 <48 80 20 30 34 

TEHP 280 270 150 380 460 410 330 1500 1000 1800 380 650 350 460 

TMP <7.7 <11 <23 <16 <7 <7.9 <120 <56 <26 <140 <29 <7.7 <52 <49 

TPhP 3300 5100 3900 2800 2700 6500 1000 1900 2600 1700 33,000 50,000 1500 1900 

TPhPO <26 86 79 <53 37 36 <410 <190 530 <480 <97 47 <170 <160 

TPP <0.8 <1.1 <2.3 <1.6 <0.7 <0.8 <12 <5.6 <2.6 <14 <2.9 <0.8 <5.2 <4.9 
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表 9 4ヶ所の住宅における測定対象物質の濃度 

   住宅 1 住宅 2 住宅 3 住宅 4 

グルタルアルデヒド 
ppbv 0.0881 0.0835 0.0503 0.0325 

µg/m3 0.355 0.337 0.203 0.132 

グリオキサール 
ppbv <0.00150 <0.00150 <0.00150 <0.00150 

µg/m3 <0.00351 <0.00351 <0.00351 <0.00351 

ホルムアルデヒド 
ppbv 177 85.8 187 138 

µg/m3 214 104 227 168 

アセトアルデヒド 
ppbv 90.4 10.1 4.48 9.92 

µg/m3 160 17.9 7.94 17.6 

アセトン 
ppbv 97.2 5.86 3.54 4.02 

µg/m3 228 13.7 8.30 9.39 
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図 1 使用したパッシブサンプラー 

 
 

 

 

図 2 ハンディー掃除機を用いた 
ハウスダスト捕集 
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図 3 エミッションセルの写真と概要図 
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図 4 Concentrations of novel and conventional phosphate flame retardants in indoor 

dust collected from Japanese dwellings in 2015−2019.  
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図 5 Concentrations of novel and conventional phosphate flame retardants in indoor 

dust collected from Japanese dwellings in 2015−2019.  
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a) Adult 

 

b) Toddler 

 

図 6 ハウスダスト中の有機リン系難燃剤のリスク評価 
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図 7-1 住宅 1における測定対象物質の濃度 
 

図 7-2 住宅 2における測定対象物質の濃度 
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 図 7-3 住宅 3における測定対象物質の濃度 
 

図7-4 住宅4における測定対象物質の濃度 
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図8 化学物質濃度とQEESIスコア(合計値) 

 


