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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 

研究代表者 雨谷 敬史 静岡県立大学・教授 

 

研究要旨 
室内環境ガイドラインが設定されてから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、これ
までに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」を開発したが、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。本研究は、曝露評価、ハザード評価、化学物質情報処理、エミ
ッション評価の専門家が連携して、リストに基づく優先取組物質の検索と、予備的リスク評価を行うことと
した。得られた成果は、論文発表、学会発表等で公表すると共に、環境科学会において、3年引き続きシンポ
ジウムを開催して議論した。以下、サブテーマ毎の要旨を報告する。 
サブテーマ（a）曝露評価・リスク評価では、一年目に、防炎カーテン中の臭素系および有機リン系難燃剤
の網羅的な定性・定量分析を行った。本研究で開発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、有機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。その成果を踏まえ、二年目では難燃
剤のヒトへの曝露量を明らかにするために、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。この結果、有機リン系難燃剤のハウスダストへの移行は、ダストとカーテンの接触に伴う直接移行が主で
あることが明らかとなった。三年目には、国内の 29ヶ所の一般住宅から採集したハウスダスト中の有機リン
系難燃剤濃度を実測し、ハウスダスト経由のヒトへの有機リン系難燃剤の経口・経皮曝露量の推定およびそ
のリスク評価を行った。また、「室内に存在する化学物質リスト 1698」においてリスク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の分析方法を確立し、一般住宅における空気中濃度を実測し、汚染
実態調査を行った。 
サブテーマ（b）ハザード評価では、曝露評価・リスク評価サブグループで市販のカーテンから検出・定
量した新規難燃剤(5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-dioxaphosphorinan-5-yl)methyl methyl methylphosphonate 
(PMMMP) について、これまでほとんど行われていない毒性評価を行った。そこで、本研究では PMMMPの
ハザード評価に資するための情報を得る目的で、げっ歯類を用いた PMMMPの反復投与毒性試験を実施し
た。6週齢の雄性 CD1マウス各群 5匹に生理食塩水に溶解した PMMMPを 0、100、300又は 1000 mg/kg/day
の用量で 4週間強制経口投与した。その結果、投与期間中の死亡動物はみられず、一般状態の変化も認めら
れなかった。器官重量を測定した結果、300 mg/kg/day以上の PMMMP投与群において副腎重量の有意な高
値が認められたが、病理組織学的な変化は認められなかったことから毒性学的意義の乏しい変化であると考
えた。血清生化学的検査の結果、300 mg/kg/day以上の投与群において無機リンの有意な高値が認められた
が、カルシウムの変動を伴う変化でなく、関連する臓器において病理組織学的変化が認められなかったこと
から毒性影響ではないと判断した。雄性 CD1マウスに 1000 mg/kg/dayの PMMMPを 4週間反復投与しても
毒性影響は観察されなかったことから、本実験条件下における PMMMPの NOAELは雄で 1000 mg/kg/day以
上と判断した。また、同一実験条件下における骨髄小核試験を実施した結果、PMMMPは小核誘発性は示さ
ないと考えられた。さらに、マウスの血液学的検査の結果、1000 mg/kg/day投与群において、血小板数の有
意な高値のみが認められた。 
サブテーマ(c) 室内化学物質ライブラリの構築では、上記リストの情報の拡充を検討した。特に、多様な製
品中の化学物質情報（用途や含有率）を収集・整理し、QSAR情報も活用するなどして評価できる対象物質を
増した。また、高懸念物質のスクリーニング手法の改良や、事業者らが任意の物質について、情報を入力して
スクリーニング評価（相対的な懸念度や注意すべき曝露経路を判定）が出来る簡易なツールのプロトタイプ
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を作成した。さらに、ライブラリへの入力情報の更新とともに、スクリーニング評価ツールについて、多様な
曝露経路を考慮して評価できるよう拡充・改良とツール公開のための準備や確認を行った。 
サブテーマ（d）実際の室内環境でのエミッション評価では、サブテーマ（a）と共同で住宅内の市販の防炎
カーテンやハウスダスト中の難燃剤の含有量調査を行った。また、ダスト中の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住民に対し、QEESI 問診票アンケートを行い、
ハウスダスト中の化学物質濃度との関係について検討を行った。高濃度で検出された上位 5 物質の有機リン
系難燃剤の値と QEESIのスコア値について比較検討を行った結果、今回の調査では両者に明確な関連性は見
いだせなかった。 
（総括）研究 3年目の 2019年度は、室内環境中の化学物質リストの拡充に努めると共に、新たな有機リン
系難燃剤のハザード評価や発生源評価を進めた。このように、各グループの研究成果を活用することにより、
優先的検討対象化合物の選定やその簡易リスク評価につなげたいと考えている。 
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Ａ．研究目的 
室内汚染の問題は、室内空気質ガイドラインの
作成によりその一部が解決されたが、室内環境中
に存在する化学物質は多種多様であり、建材や家
具等から発生する未規制の化学物質の問題が残
されている。   
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の室内空気質ガイド
ラインに挙げられている優先度が高い物質群で
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。 
そこで、本研究では以下の 4つのサブテーマ（a）
～（d）を設定し、これらを連携して進めることに
よって、「室内環境中の化学物質リスト 1698」に
基づく優先取組物質の検索と、予備的リスク評価
を行うこととした。これらの研究と併行して、室
内に存在する化学物質リストの空白を埋めるた
めの研究を行った。 
 

 以下、サブテーマ毎の目的について詳述する。 
サブテーマ（a）曝露・リスク評価については、
一年目では、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。その成果を踏まえ、二年目
では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、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。三年目では、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
クを推算した。 
また、「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がリストアッ
プされたが、これらの物質について室内環境中の
分析法が確立されていないため、本研究では 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の開発を行った。さらに、
一般住宅の室内空気中濃度の測定を行い、曝露量
を推算した。 

 
サブテーマ（b）ハザード評価ではこれまでに、
本研究事業において臭素系難燃剤である
decabromodiphenyl ether お よ び tris-(2,3-
dibromopropyl) isocyanurateのげっ歯類を用いたハ
ザード評価を行い、それぞれの毒性情報を提供し
た。このように、未だ毒性情報などを欠く化学物
質が数多く存在するため、懸念が高い物質からよ
り詳細な毒性情報を収集していく必要がある。 

(5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-
dioxaphosphorinan-5-yl)methyl methyl 
methylphosphonate (PMMMP)は難燃化を目的に使
用されている化学物質であり、実際に室内環境中
からも検出されることから、ヒトへのばく露が懸
念されている。しかしながら、その毒性評価はほ
とんどなされていない。 
一年目では、ラットを用いて推定されるヒトば
く露量を考慮した比較的低用量での PMMMPの 1

研究分担者： 
雨谷 敬史（静岡県立大学食品栄養科学部・
教授） 
三宅 祐一（静岡県立大学食品栄養科学部・
助教） 
小川 久美子（国立医薬品食品衛生研究所安全
性生物試験研究センター病理部・部長） 
高須 伸二（国立医薬品食品衛生研究所安全性
生物試験研究センター病理部・主任研究官） 
小林 剛（横浜国立大学大学院環境情報研究
院・准教授） 
久米 一成（東京都市大学 客員教授） 
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週間反復投与毒性試験を実施した結果、本実験条
件下での PMMMP 投与による顕著な影響は認め
られなかった。しかしながら、化学物質のハザー
ド評価に有用となる、より高用量での生体影響に
関しては不明であった。従って、二年目はラット
に比較して個体の小さいマウスを用いて、より高
い用量での PMMMP の反復投与毒性試験を実施
した。三年目は、PMMMPのより詳細な生体影響
を明らかにする目的で、同一実験条件下における
血液学的検査及び骨髄小核試験を追加検討した。 

 
 サブテーマ(c) ライブラリ構築では、平成 29年
度には、「室内環境中の化学物質リスト 1698」の
更新やリスト空白部を埋めるための情報の拡充
をおこなった。研究 2年目以降は、リストに挙げ
られた多種の化合物の取り組み優先度を決める
スクリーニング法について確認するとともに、事
業者らが任意の物質について、情報を入力してス
クリーニング評価できるツールのプロトタイプ
を作成した。３年目は、情報の更新とともに、多
様な曝露経路を考慮して評価できるよう、スクリ
ーニング評価ツールの拡充改良とツール公開の
ための準備や確認を行った。 
 
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) 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
分析（H29年度） 
 本サブテーマでは、2014年に日本国内で購入し
た 40 種類の防炎カーテンをサンプルとした。防
炎カーテンは，主にポリエステル製であり、アク
リル繊維などとの混紡したものも含む。防炎カー
テンの情報を表 1に示す。 
完全溶解法の操作手順は、防炎カーテンを 100 

mg程度になるよう切断し、2 mLの 25%ヘキサフ
ルオロイソプロパノール（HFIP）/クロロホルム
（CHF）混合溶媒を添加し、超音波を 20分間照射
した。その後、8 mLのトルエンを添加することで
ポリマー成分を沈殿させ、10分間超音波を照射し
た。遠心分離（3000 rpm、10分間）後、上澄み液
10 µL をアセトニトリルで希釈（溶媒置換）し、
最終液量を 1 mLとした。 
完全溶解法により均一相となったサンプルを
液体クロマトグラフ-オービトラップ質量分析装
置（LC-Orbitrap-MS）で分析することにより、化学
構造が未知である物質の精密質量数を得た。精密
質量数を基に化学式を推定し、難燃剤としての登
録状況など（例えば特許情報）を参考に、候補物
質を選定した。候補物質の標準物質を入手し、ガ
スクロマトグラフ-質量分析計（GC-MS）での保持
時間やマススペクトルなどを比較することで同
定を行った。 
本研究では 18 種類の臭素系難燃剤と、15種類
の有機リン系難燃剤に加え、定性分析により明ら
かとなった新規難燃剤も測定対象とした。定量分
析は液体クロマトグラフ-タンデム型質量分析計
（LC-MS/MS）で行った。分析条件のうち、ガス流
量や気化温度などを表 2に、検出質量数などを表
3に示す。 

 
(a-2) 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の解明（H30年度） 
 防炎カーテンのサンプルは昨年度に調査した 3
種類のカーテンを用いた。防炎カーテン内の有機
リン系難燃剤の濃度は、カーテン No. 5では 3,900 
μg-TDCPP（リン酸トリス（1,3-ジクロロ-2-プロピ
ル）） g–1、カーテン No. 8では 4,310 μg-TDCPP 
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g–1、カーテン No. 12では 4,840 μg-TCsP（リン酸
トリクレジル） g–1である。 
本研究では防炎カーテン中の有機リン系難燃
剤のハウスダストへの移行メカニズムとして、下
記の二つの移行経路を検討した。一つ目の経路は、
防炎カーテン中の有機リン系難燃剤が室内空気
中へ放散した後、ハウスダストへと吸着する間接
移行である。間接移行実験の手順は下記の通りで
ある。カーテンの上に 10 cm × 10 cm × 高さ 5 
cm のエミッションセルを置き、20℃に設定した
恒温槽の中に入れた。エミッションセルには、ポ
リウレタンフォーム（PUF）（直径 90 mm、厚さ 10 
mm）を取り付けて、カーテンから放散された有機
リン系難燃剤をサンプリングした。48、72、168時
間後に恒温槽から取り出し、PUF をアセトン 30 
mLで 30分間、超音波抽出を行った。 
もう一つの経路は、防炎カーテンに付着したハ
ウスダストへと有機リン系難燃剤が拡散する直
接移行である。直接移行実験の手順は下記の通り
である。ハウスダスト（50 mg）を 250 µmメッシ
ュのふるいに通し、カーテン（7 cm×7 cm）の上
に散布した。その上からステンレススチール製の
エミッションセル（10 cm × 10 cm × 高さ 5cm）
で覆い、20℃に設定された恒温槽の中に置いた。
その後 6、24、48、72、120時間後にサンプリング
し、捕集したダストは、アセトン 3.0 mLで 20分
間、超音波抽出を行った。 
両実験とも、ハウスダスト中の有機リン系難燃
剤はガスクロマトグラフ質量分析計（GC/MS）を
用いて分析を行った。 

 
(a-3) 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（R1年度） 
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 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。対象化合
物の CAS番号、定量下限値などを表 4に示す。 

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-4) 室内空気中のグリオキサールおよびグルタ
ルアルデヒド測定法の開発（H29年度） 
パッシブ法により空気中の VOCs濃度を算出す
る場合、対象物質に対するサンプラーの捕集速度
は不可欠なパラメーターの一つである。正確な捕
集速度を算出するため、本研究では温度、湿度、
および気流速度を制御できるパッシブサンプラ
ー評価用のチャンバーを用いた。パッシブサンプ
ラー（n=4）（図 1）とアクティブサンプラー（n=4）
の同時捕集（8 時間）を行い、グリオキサールお
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よびグルタルアルデヒドに対するパッシブサン
プラーの捕集速度を測定した。 
一般的に、DNPH法によるアルデヒド・ケトン
類の抽出溶媒としては、アセトニトリルが使用さ
れているが、この場合、グリオキサールの DNPH
誘導体が数 µg/mL程度で飽和状態になり、結晶が
析出するため、本研究では、20vol%ジメチルスル
ホキシド（DMSO）／アセトニトリル混合液を使
用して、標準溶液作成用および抽出用の溶媒とし
た。 
分析装置は LC-MS/MS（Ultimate 3000 – Endura，

Thermo Scientific）、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。移動相はメタノールと Milli-Q 水を使用
した。イオン化法は ESI（Negative）を使用し、イ
オン化電圧を 3300 V、ion transfer tube および
vaporizer温度を 250℃とした。 
 
(a-5) 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（H30, R1年度） 
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(b) 
（b-1）ラットを用いた PMMMP の反復投与毒性
の検討 

6週齢の雌雄 Slc:SDラット各群 5匹に生理食塩

水に溶解した PMMMP（不純物として CAS No. 
42595-45-9を 20%含有）を 0.1、1または 10 mg/kg
の用量で 1週間強制経口投与した。対照群には生
理食塩水を投与した。PMMMP投与量は、室内ハ
ウスダストから検出された PMMMP 濃度および
ヒトが環境中からばく露されるハウスダストの
推定ばく露量を基に、推定される PMMMPばく露
量のおおよそ 10,000、100,000および 1,000,000倍
に相当する量に設定した。投与期間中は一般状態
を観察するとともに、体重を測定した。投与終了
後、肺、心臓、肝臓、腎臓、脾臓を摘出し、器官
重量の測定を行った。 
 
（b-2）マウスを用いた PMMMP の反復投与毒性
の検討 

6週齢の雄性CD1マウス各群 5匹に生理食塩水
に溶解した PMMMP（不純物として CAS No. 
42595-45-9 を 20%含有）を 100、300 又は 1000 
mg/kg/dayの用量で 1日 1 回 4週間強制経口投与
した。PMMMPの投与量は、雄性 CD1マウスを用
いた 1000 mg/kg/dayを最高用量とする 1週間の用
量設定試験から設定した。対照群には生理食塩水
を投与した。実験期間中は一般状態を観察すると
ともに、体重、摂餌量及び摂水量を週 1回測定し
た。投与終了後、麻酔下にて採血し、血清生化学
的検査を実施した。剖検時に全身諸器官・組織を
摘出し、脳、肺、心臓、胸腺、肝臓、腎臓、脾臓、
副腎、精巣に関しては重量の測定を行った。摘出
した全身諸器官・組織については定法に従い病理
組織学的検査を実施した。 
 
（b-3）マウスを用いた PMMMP の骨髄小核誘発
性の検討 

6週齢の雄性CD1マウス各群 5匹に生理食塩水
に溶解した PMMMP（不純物として CAS No. 
42595-45-9を 20%含有）を 100、300または 1000 
mg/kg体重/日の用量で 1日 1回 4週間強制経口投
与した。PMMMPの投与量は 1000 mg/kg/dayを最
高用量とする 1 週間の用量設定試験から設定し、
4 週間反復投与毒性試験と同一の用量とした。対
照群には生理食塩水を投与し、陽性対照群には
ethyl methanesulfonate (EMS)を 100 mg/kg 体重の
用量で 1 日 1 回 28 日間強制経口投与した。投与
終了後、麻酔下にて採血し、血液学的検査を、並
びに大腿骨より骨髄を採取し骨髄小核試験を実
施した。 
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（倫理面への配慮） 
本試験は「国立医薬品食品衛生研究所動物実験の
適正な実施に関する規定」に基づき、動物実験計
画書を作成し、国立医薬品食品衛生研究所動物実
験委員会による審査を受けた後、実施した。 
 
サブテーマ(c) 
（c-1）室内化学物質のライブラリの情報更新 
 「室内環境中の化学物質リスト」の情報の拡充
のため、物性情報・毒性情報等の追加の確認・更
新のため、「17120 の化学商品」、ACGH、OSHA、
NIOSH、DFG、AIHA、日本産業衛生会の作業環境
基準（吸入毒性情報）に関する最新情報の確認と
ともに、情報データベースを、スクリーニング評
価ツールで利用しやすいように整理した。 
本研究で考慮することとした曝露経路は図 2に示
す７つの曝露経路であり、①製品からの室内空気
への移行→吸入曝露、②製品からの室内空気への
移行→経皮曝露、③④製品からの室内空気への揮
発→食品や水への溶解・吸収（濃縮）→経口曝露
（③は食品中の水分④は油分への吸収）、⑤製品
から室内ダストへの移行→吸入曝露、⑥製品から
室内ダストへの移行→経口曝露、⑦製品への直接
接触→経皮曝露について、曝露経路毎にスクリー
ニング手法を提案している。これを用いて、スク
リーニング結果の検証と手法の改善（特に用途情
報を再確認し、化学物質量ランクの妥当性確認）
を行った。 
特に、各曝露経路で高リスク懸念となった、（有
害性ランク，曝露性ランク）＝（A,A）（A,B）（B,A）
の物質については、評価結果が妥当か、特に判定
の根拠となった情報について、その妥当性を確認
し、情報データベースも修正、更新した。 
なお、本研究では有害性ランクの決定は表 5、
曝露性ランクの決定は図 3および図 4（吸入曝露
の例）に示している。 
  
（c-2）スクリーニング評価ツールの作成 
 事業者らが任意の物質について、情報を入力し
てスクリーニング評価できるツールについて、令
和元年度は、多様な前述の７つの曝露経路を考慮
して評価できるよう、スクリーニング評価ツール
の拡充改良とツール公開のための準備や確認を
行った。 
新たな化学物質について、有害性情報と曝露情

報とを入力すれば、これまでにスクリーニング評
価された物質と比べて、相対的なリスク懸念の程
度が表示されるツールの作成を行った。誰でも容
易に使用できるよう、ユーザーインターフェース
は、Microsoft社の Eccelのワークシートを用いて、
評価できるようにすることとした。 
 
(倫理面の配慮） 
 本申請研究により得られた特定の個人・企業
等の情報は、許可無く個人・企業等が特定され
ないような配慮の上で、研究発表等の情報発信
を行う。 
 
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 5）。2018年度は、6家庭について夏期と冬期
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6-1）。
2019年度は、夏期8軒、冬期９軒の家庭でハウスダ
スト捕集調査（１軒の家庭では四期）を実施した
（表6-2）。 

 
(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7）。 
 
(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 6）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8）。 

 
（倫理面への配慮） 
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室内ハウスダスト調査やQEESI 問診票によるシ
ックハウスの自己診断調査では、個人が特定され
ないような配慮を行う。また、東京都市大学に倫
理審査を申請し、判定を受けた後、実施した。 
 
なお、サブテーマ（d）は、ハウスダスト中の化
学物質の分析をサブテーマ（a）の中で行うことと
し、以降の項ではサブテーマ(a)の報告の中に記載
する。 

 
Ｃ．研究結果 
サブテーマ(a) 
(a-1) 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
分析（H29年度） 
完全溶解法を用いることで、抽出溶媒中に確実
に難燃剤を抽出できるため、GC-MSのスキャン分
析により未知の難燃剤由来だと思われるピーク
が検出された（図 7）。これらのピークのMSスペ
クトルを The National Institute of Standards and 
Technology（NIST）の質量スペクトルライブラリ
にて検索を行った結果、難燃剤と思われる物質は
ヒットしなかった（図 8）。 
そこで、LC-Orbitrap-MSを用いた定性分析法を
試みた。LC-Orbitrap-MSを用いることで、未知物
質の精密質量を得ることができた（図 9）。未知物
質の精密質量数やプロダクトイオンスペクトル
をオンラインデータベースであるMAGMaのライ
ブラリ検索により、候補物質を選定した（表 9）。
防炎カーテン中の未知物質と、候補物質の標準試
薬の LC-Orbitrap-MSと GC-MSのリテンションタ
イムとMSスペクトルを比較することで、最終的
な同定を行った（図 10-12）。本方法により、市販
の 防 炎 カ ー テ ン か ら 6-
benzylbenzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 6-oxide
（BzlDOPO）、(5-ethyl-2-methyl-2-oxido-1,3,2-dioxa 
phosphorinan-5-yl)methyl methyl methylphosphonate 
(PMMMP) 、 naphthalen-2-yl diphenyl phosphate
（NDPhP）が検出された（表 10）。以上の 3種の
新規難燃剤を含む、防炎カーテン中の難燃剤の測
定結果を図 13に示す。多くのカーテンより、新規
難燃剤が検出された。 
 
(a-2) 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の解明（H30年度） 
昨年度に調査した 3種類のカーテン内の有機リ

ン系難燃剤の濃度を表 11 に示す。また、防炎カ
ーテン中有機リン系難燃剤のハウスダストへの
間接移行実験の結果を図 14および表 12に示す。
間接移行の放散速度を比較すると、カーテン No. 
8（0.17 µg m-2 h-1）よりカーテン No. 5（0.044 µg 
m-2 h-1）の方が速かった。また、カーテン No. 5よ
りもカーテン No. 12 （0.060 µg m-2 h-1）の放散速
度の方が速かった（表 13）。 
防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウスダ
ストへの間接移行のモデル式を下記のとおり構
築した。 
 
 
                (1) 
 
 
ここで、Aは放散面積、Mは吸着剤の量、 qAは
有機リン系難燃剤の吸着濃度、AW はエミッショ
ンセルの壁面面積、qW はエミッションセル壁面
への吸着濃度、tは時間、Eは単位面積当たりの有
機リン系難燃剤の放散速度、ka は放散速度定数、
Ca*は平衡状態における気相中有機リン系難燃剤
濃度、Ca は気相中有機リン系難燃剤濃度を示す。
また、気相中有機リン系難燃剤はただちに吸着剤
に吸着すると仮定すると、下記の式の様に変換さ
れる。表 13 に実験から得られた速度論的パラメ
ーターをまとめた。 
 
 
              (2) 
 
 
 防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウスダ
ストへの間接移行における温度の影響について
調べた結果を図 15 および表 14 に示す。温度が
20℃では、間接移行の放散速度は 0.17 µg m-2 h-1で
あったが、温度を 60℃に上昇させると、放散速度
は 11 µg m-2 h-1となった。これより、温度上昇に
伴い、間接移行速度が上昇することが明らかとな
った。 
防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウスダ
ストへの直接移行実験の結果を図 16 と表 15 に
示す。カーテン No. 5とカーテン No. 8の TDCPP
のハウスダストへの直接移行速度を比較すると、
カーテン No. 5（4.4 µg m-2 h-1）よりカーテン No. 8
（12 µg m-2 h-1）の方がより速い移行速度を示した。 

1 ( + )
=

= ( ∗− ) 

= ∗= ′ 
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防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウスダス
トへの直接移行のモデル式を下記のとおり構築
した。 
 
 
           (3) 
 
 
ここで、kdは移行速度定数、Cd*は平衡状態にお
けるハウスダスト中有機リン系難燃剤濃度、Cdは
ハウスダスト中有機リン系難燃剤濃度を示す。表 
16 に実験から得られた速度論的パラメーターを
まとめた。 
防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウスダ
ストへの直接移行における温度の影響について
調べた結果を図 17 および表 17 に示す。温度が
20℃では、間接移行の放散速度は 0.17 µg m-2 h-1で
あったが、温度を 60℃に上昇させると、放散速度
は 11 µg m-2 h-1となった。これより、温度上昇に
伴い、間接移行速度が上昇することが明らかとな
った。 
 表 18 に既往研究における、ハウスダスト中の
有機リン系難燃剤の測定結果をまとめた。これら
の有機リン系難燃剤濃度は、本研究で構築したモ
デル式でのパラメーターで十分説明できる範囲
であった 
 
(a-3) 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（R1年度） 
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。
各サンプル中の有機リン系難燃剤の詳細データ
を表 19に示す。 

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（図 18）。 
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
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（図 18）。 

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比を表 20 と図 19
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 20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-4) 室内空気中のグリオキサールおよびグルタ
ルアルデヒド測定法の開発（H29年度） 
パッシブサンプラーの捕集速度を算出するた
めに、チャンバー実験では、アクティブ法とパッ
シブ法の同時捕集を行った（n = 4）。アクティブ法
により測定した各物質の濃度、およびパッシブ法
により捕集した各物質の量を用い、式 1）に従っ
てパッシブサンプラーの捕集速度を算出した。VP

= ( ∗− ) 
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は捕集速度（µg/(ppmv hr)）、QPはパッシブサンプ
ラーによる物質の捕集量（µg）、CAはアクティブ
法による測定したチャンバー内各物質の濃度
（ppmv）、tは捕集時間（hr）である。 

 
VP=QP/(CA×t)  （4） 

 
 算出したグリオキサールおよびグルタルアル
デヒドの捕集速度は、それぞれ 9.64 µg/(ppmv hr)、
14.2 µg/(ppmv hr)であった。本分析法により室内空
気中のグリオキサールおよびグルタルアルデヒ
ドの定量下限値は、それぞれ 0.0015 ppbv (0.0035 
μg/m3)、0.0016 ppbv (0.0064 μg/m3)であった。 
 
(a-5) 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（H30年度, R1年度） 
 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 21-1～21-4および表 21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。 
 
 
 パッシブサンプラーの捕集速度は次式により
算出した。 

VP =  QP / (CA×t)  （1） 

ここで、VPは捕集速度（µg ppmv
–1 hr–1）、QPはパ

ッシブサンプラーの捕集量（µg）、CAはアクティ
ブ法により測定した濃度（ppmv）、tは捕集時間（hr）
である。 
算出したグリオキサールおよびグルタルアル
デヒドの捕集速度は、それぞれ 9.64および 14.2 µg 
ppmv

–1 hr–1 であった。本分析法による室内空気中
のグリオキサールおよびグルタルアルデヒドの
定量下限値は、それぞれ 0.0015 ppbv (0.0035 µg m-

3)および 0.0016 ppbv (0.0064 µg m-3)であった。 
 
(a-5) 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（H30年度） 
 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  （2） 

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。 
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（7.94–106 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(b) 
(b-1) ラットを用いた PMMMP の反復投与毒性の
検討 
投与期間中、何れの群においても死亡動物は認
められず、一般状態の変化も認められなかった。
投与期間中の体重において、PMMMP投与群に有
意な変化は認められなかった（図 22）。 
投与終了後の最終体重において、PMMMP投与
群と対照群の間に有意な差は認められなかった。
また、PMMMP投与群における器官重量に関して、
雌雄何れにおいても有意な変化は認められなか



11 
 

った（表 22、23）。 
(b-2) マウスを用いた PMMMP の反復投与毒性の
検討 
実験期間中、何れの群においても死亡動物は認
められず、一般状態の変化も認められなかった。
実験期間中の体重推移及び最終体重について、
PMMMP投与群と対照群間に有意な変化は見られ
なかった。また、摂餌量並びに摂水量に顕著な変
化は認められなかった（図 23）。 
 投与終了後の器官重量を測定した結果、100 
mg/kg/day 以上の投与群において、副腎絶対重量
の有意な高値が認められた。また、300 mg/kg/day
以上の投与群において、副腎相対重量の有意な高
値が認められた。副腎以外の器官重量に有意な変
化は認められなかった（表 24）。 
血清生化学的検査の結果、300 mg/kg/day以上の
投与群において、無機リンの有意な高値が認めら
れた。また、300 mg/kg/day投与群のアルブミン／
グロブリン比及び 100 mg/kg/day 投与群のグルコ
ースも対照群に比して有意な高値を示した（表
25）。 
病理組織学的検査の結果、対照群のハーダー腺
においてごく軽度の炎症細胞浸潤が 1 例、1000 
mg/kg/day 投与群の腎臓において嚢胞が 1 例認め
られたが、それぞれの発生率に有意な変化は認め
られなかった。 
 
(b-3) マウスを用いた PMMMP の骨髄小核誘発性
の検討 
骨髄小核試験の結果、陽性対照である EMS を
投与した群の小核出現頻度は、対照群に比較して
有意に上昇した。一方、PMMMP投与群における
小核出現頻度は、何れの用量においても統計学的
に有意な差は認められなかった。また、何れの群
においても全赤血球に占める幼若赤血球の割合
の低下は認められなかった（図 24）。 
血液学的検査の結果、1000 mg/kg/day投与群にお
いて、血小板数の有意な高値が認められた。（表
26）。 
 
サブテーマ(c) 
（c-1）室内化学物質のライブラリの情報更新と
スクリーニング評価結果の確認 
 「室内環境中の化学物質リスト」の情報の拡充
のため、「17120 の化学商品（化学工業日報）」な
どの情報源を確認し、追加すべき物質がないかを

確認するとともに、毒性情報および物性情報の追
加・更新を行った。新たな追加物質は確認されて
いないが、特に詳細用途情報を追加・更新するこ
とができた。 
 また、図 2 に示した７つの曝露経路における、
スクリーニング評価結果として、図 25 に高懸念
物質（有害性ランク，曝露性ランク）＝（A，A）
を、表 27および表 28には（有害性ランク，曝露
性ランク）＝（A，B）および（B，A）（曝露経路
①「製品→室内空気→吸入曝露」の例）を示した。
各曝露経路の詳細な結果は付録にまとめている。 
 ここで、特に（A，A）物質の中で、経路①にお
いて、エチレンジアミンは接着剤成分という用途
から、（A，A）ランクとして選定していたが、詳
細用途の確認の結果、詳細な含有率情報は得られ
なかったものの、常温硬化型防食塗料原料、エポ
キシ樹脂硬化剤、接着剤樹脂の架橋剤など、塗料
中での主要成分ではなく原料であったり、エポキ
シ樹脂の硬化剤では 10%程度の割合で用いられ
るが、多くは反応して残存量はかなり少なくなる
と考えられる。ここでは、使用後の製品中の含有
率を 0.1~1％程度と推定し、含有率ランクポイン
トをｄと変更したことで、曝露性ランクは Aから
Bに変更された。 
最終的に、いずれかの曝露経路で（A，A）ラン
クに分類された物質が図 25 に示されているが、
一定の毒性を有し、室内で各曝露経路において、
他の物質と比べて相対的に曝露されやすい物質
であり、どの程度のリスクとなるかの調査が求め
られる。静岡県立大学では、グリオキサールなど
実態調査がなされている。 
また、（A，A）ランクの物質に準じた物質とし
て、(A,B)および(B,A)ランクとして、スクリーニン
グされた物質で、曝露経路①（室内空気からの吸
入曝露）に関しては、製品中で多くの割合を構成
する溶剤成分や農薬原体成分であり、ある程度の
量が室内に存在するもしくは高い揮発性を有す
る物質が多くなっている。室内濃度指針値が設定
されている物質と同程度のリスクが懸念される
化学物質は多数スクリーニングされ、詳細な調査
が必要と考えられる。 

 
（c-2）スクリーニング評価ツール拡充・改良 
 「室内環境中の化学物質ライブラリ」を活用し
て、事業者らが自身の取り扱う製品中等の任意の
化学物質について、情報を入力して、新たな懸念
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物質になりうるか否かをスクリーニング評価で
きるツールを開発した。昨年度検討、作成した吸
入経由以外の多様な曝露経路を考慮して評価で
きるよう、プロトタイプのツールを拡充・改良す
るとともに、ツール公開のための準備を行った。 

Microsoft社の Eccelのワークシート上で、図 26
の様に「化学物質情報入力シート」において、取
り扱う物質の有害性および曝露性に関する情報
を入力（数値入力の箇所と選択入力の箇所がある）
する。それにより、各有害性ランクや各曝露性ラ
ンクのポイントが自動計算されて表示される。ま
た、有害性に関しては、大気や水質のガイドライ
ン値や作業環境基準などが設定されていない物
質のために、「環境管理参考濃度算出シート」も作
成している。これらの入力値から、図 27のように
「評価結果出力シート」において、７つの曝露経
路ごとに、有害性ランクや曝露性ランクが決定さ
れて表示される。また、これまでランク分けした
物質と比較して、評価対象の物質の曝露がどの程
度懸念されるのか、これまでに評価した化学物質
群の中で、相対的に上位からどの程度の位置にあ
るのか表示するようにした。例えば、図 27に示し
たのホルムアルデヒドは、（A，A）ランクであり、
上位２％以上に位置することが分かる。ホルムア
ルデヒドの場合は、曝露経路①は「製品→室内空
気→吸入曝露」（A，A）上位 2%以上であるが、曝
露経路②「製品→室内空気→経皮曝露」では（A，
B）上位 6-9%、経路③「水分含有飲食物→経口」
では（A，B）上位 8-20%、経路④「水分含有飲食
物→経口」では（A，C）上位 30-45%、経路⑤「ダ
ストの吸入曝露」では（A，E）上位 28-49%、経路
⑥「ダストの Hand-to-mouth」では（A，E）上位
24-46%、経路⑦「製品直接接触の経皮曝露」（A，
B）上位 0.3-9%という位置付けであることが分か
る。また、現在指針値が設定されている物質との
関係も把握できるため、事業者らは当該物質の詳
細リスク評価の必要性を判断する際の有用な情
報となる。 
本ツールは、大学ホームページからの公開を予
定している。 
 
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-3）を参照する。 
 
（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 28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) 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
の分析 
 完全溶解法と精密質量数を用いた定性分析法
を組み合わせることにより、化学構造が未知の難
燃剤を同定することができた。新しい有機リン系
難燃剤である BzlDOPO、PMMMP、NDPhPを市販
の防炎カーテンから初めて検出した。これにより、
後加工のカーテン 24 種のうち、19 種類に使用さ
れている難燃剤を定量的に確認することができ
た。この手法により、室内に存在する多種多様な
化学物質の定性の可能性が広がったことは大き
な成果と考えられる。 
 
(a-2) 防炎カーテン中有機リン系難燃剤のハウス
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ダストへの移行メカニズムの解明 
間接移行実験において、カーテン No.5（0.044 µg 

m-2 h-1）と比較し、カーテン No.8（0.17 µg m-2 h-1）
の移行速度が速かったが、これはカーテン中の高
い TDCPP 濃度に起因したものだと考えられる。
また、カーテン No.5 と比較してカーテン No.12 
（0.060 µg m-2 h-1）の放散速度の方が速かった要因
として、TCsPと比べて TDCPPの蒸気圧がより高
いことが考えられた。 
直接移行実験の場合、カーテン No.5（4.4 µg m-

2 h-1）よりカーテン No.8（12 µg m-2 h-1）の方がよ
り速い移行速度を示したが、これは防炎カーテン
中の高い TDCPP 濃度に起因したものだと考えら
れる。間接移行の場合と異なり、直接移行の場合、
カーテン No.12からの TCsP（17 µg m-2 h-1）の移
行速度はカーテン No.8からの TDCPP（12 µg m-2 
h-1）の移行速度と同程度であった。有機リン系難
燃剤の間接移行速度と直接移行速度を比較する
と直接移行の方が 71〜280倍高いという結果とな
った。 
 
(a-3) 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-4) 室内空気中のグリオキサールおよびグルタ
ルアルデヒド測定法の開発 
パッシブサンプリング法を用いた室内空気中
のグリオキサールおよびグルタルアルデヒドの
分析法を開発した。本法は、室内空気中における
1 pptv 程度のグリオキサールおよびグルタルア
ルデヒドが検出可能となる、高感度分析法を確立
することができた。 
 
(a-5) 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。 

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。 
 
サブテーマ(b) 
(b-1) ラットを用いたPMMMPの反復投与毒性の
検討 
ラットを用いたPMMMPの反復投与毒性試験を
実施するための用量設定試験を実施した結果、1週
間の投与期間中には死亡動物はみられず、一般状
態の変化も認められなかった。さらに、投与終了
時の器官重量においてもPMMMP投与による顕著
な影響はみられなかった。このことから、今回の
実験条件の投与量はラットを用いた反復投与毒性
試験に供することができると考えられた。 
 しかしながら、本研究ではヒトで推定されるば
く露量を基に用量設定を行ったため、より高用量
における生体影響に関しては不明である。従って、
ラットに比較して個体の小さいマウスを用いて、
より高い用量でのPMMMPの反復投与毒性試験を
実施する必要があると考えた。 
 
(b-2) マウスを用いたPMMMPの反復投与毒性の
検討 
マウスを用いたPMMMPの4週間反復投与試験
を実施したその結果、投与期間中には死亡動物は
みられず、一般状態の変化も認められなかった。
投与終了時の器官重量測定の結果、300 mg/kg/day
以上のPMMMP投与群において絶対及び相対副腎
重量の有意な高値が認められたものの、これらは
病理組織学的変化を伴うものではなく、程度も軽
度であったことから毒性学的意義の乏しい変化で
あると考えた。 
血清生化学的検査の結果、300 mg/kg/day以上の
投与群において無機リンの有意な高値が認められ
た。しかしながら、この変化はカルシウムの変動
を伴う変化でなく、腎臓、骨、上皮小体などリン
代謝に関連する臓器において病理組織学的変化が
認められなかったことから、毒性学的に意義の乏
しい変化であると考えた。その他、100 mg/kg/day
投与群におけるグルコース及び300 mg/kg/day投与
群におけるアルブミン／グロブリン比の高値が認
められたが、それぞれ明確な用量相関性は認めら
れなかったことから偶発的な変化であると考えら
れた。 
病理組織学的検査の結果、対照群のハーダー腺
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におけるごく軽度の炎症細胞浸潤及び 1000 
mg/kg/day 投与群の腎臓における嚢胞が1ずつ例
認められたが、発生率に統計学的有意差はなく、
散発的な発生であったことから、被験物質投与に
起因する変化でないと考えた。 
以上の結果から、雄性 CD1マウスに 1000 

mg/kg/dayのPMMMPを4週間反復投与しても毒性
影響は観察されなかった。従って、本試験におけ
るPMMMPのNOAELは雄で1000 mg/kg/day以上と
判断した。 
 
(b-3) マウスを用いたPMMMPの骨髄小核誘発性
の検討 
昨年度までに検討したPMMMPの一般毒性の検
討に加えて、本年度はより詳細な生体影響を検討
する目的で同一実験条件下における血液学的検査
及び骨髄小核試験を追加検討した。 
骨髄小核試験を実施した結果、陽性対照である

EMS投与群では小核出現頻度の上昇が認められた
ものの、PMMMP投与群では何れの用量において
も有意な変化は認められなかったことから、
PMMMPは小核誘発性を示さないこと可能性が示
された。 
血液学的検査の結果、1000 mg/kg/day投与群にお
いて、血小板数の有意な高値が認められた。しか
しながら、同一実験条件における病理組織学的検
査では、骨髄などの造血器官において毒性変化は
認められておらず、出血等の変化も認められてい
ないことから、この変化の毒性学的意義は低いも
のと考えた。 
 
サブテーマ（c） 
「室内環境中の化学物質リスト」の情報を更
新するとともに、その情報を用いて新たな物質
を相対評価できるスクリーニング評価ツールに
ついて、多様な曝露経路を考慮して評価できる
よう拡充、改良とツール公開のための準備や確
認を行った。室内濃度指針値が設定されている
物質と同程度の化学物質は多数スクリーニング
されており、詳細な調査が必要と考え得られ
る。作成したスクリーニングツールを用いて、
事業者らが予防原則の観点から、既存の指針値
設定物質と同程度に高リスクが懸念される物質
については、その使用方法や曝露防止への配慮
がなされることが期待される。 
 

Ｅ．結論 
曝露・リスク評価グループでカーテン中から見
出した化合物のうち、PMMMPをハザード評価グ
ループでマウスを用いた4週間反復投与試験を実
施したり、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
ルアルデヒドの曝露評価を行ったりなど、グルー
プ間の連携研究が進み、これらは論文の形で公表
することができた。また、本研究事業の他の研究
班とは、環境科学会のシンポジウムで意見交換し、
それらの情報を一般に公開することができた。な
お、環境科学会のシンポジウムは、平成26年から6
年間連続で本研究成果を中心に開催した。 
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谷 敬史, 牧野 正和, 室内製品との直接接触
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村 雅弘, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 
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82) 増田 美里, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨
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敬史, イソシアネート測定のためのジブチル
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84) 徳村 雅弘, 新堂 真生, 王 斉, 三宅 祐一, 雨
谷 敬史, 牧野 正和, カーシートに含まれる
リン系難燃剤の経皮曝露量の推定とリスク評
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宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 促進酸化法
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る分析法の検討, 第28回環境化学討論会, 埼
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プラーにおける揮発性有機化合物(VOCs)の
サンプリングレートの検討, 第28回環境化学
討論会, 埼玉. (2019年6月) 【優秀発表賞受賞】 

88) 大石 真菜, 新堂 真生, 徳村 雅弘, 王 斉, 三
宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 室内製品中
に含まれるリン系難燃剤の経皮曝露量評価デ
バイスの改良, 第28回環境化学討論会, 埼玉. 
(2019年6月) 

89) 村松 孝亮, 徳村 雅弘, 王 斉, 三宅 祐一, 雨
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90) 宮﨑 淳平, 徳村 雅弘, イスラム ムハンマド, 
王 斉, 三宅 祐一, 坂田 昌弘, 益永 茂樹, 雨
谷 敬史, 牧野 正和, バングラデシュにおけ
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難燃剤の経皮曝露量評価, 第28回環境化学討
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村 雅弘, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 
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田 智彦, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 
魚試料中のPAHsおよびハロゲン化PAHsのヒ
ドロキシ誘導体の分析方法に関する検討, 第
28回環境化学討論会, 埼玉. (2019年6月) 

94) 清 健人, 王 斉, 増田 美里, 徳村 雅弘, 三宅 
祐一, 雨谷 敬史, 規制対象の多環芳香族炭化
水素類 (PAHs) に対応した網羅的分析法の開
発, 第28回環境化学討論会, 埼玉. (2019年6月) 

95) 増田 美里, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨
谷 敬史, LC-APPI-MS/MSを用いた環境サン
プル中臭素化多環芳香族炭化水素の分析法の
検討, 第28回環境化学討論会, 埼玉. (2019年6
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96) 深澤 英, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨谷
 敬史, ジブチルアミン含浸シリカゲルを用
いたイソシアネートの測定法の開発, 第28回
環境化学討論会, 埼玉. (2019年6月) 

97) 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, 活性炭・シ
リカゲルチューブを用いた作業環境における
揮発性有機化合物の回収率に関する検討, 平
成30年室内環境学会学術大会, 東京. (2018年
12月) 

98) 増田 美里, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨
谷 敬史, 加熱調理により生成した多環芳香
族炭化水素とその塩素化体の曝露経路別リス
ク評価, 平成30年室内環境学会学術大会, 東
京. (2018年12月) 

99) 清 健人, 王 斉, 増田 美里, 徳村 雅弘, 三宅
 祐一, 雨谷 敬史, 加熱脱着法を用いた塩素
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100) 村松 孝亮, 徳村 雅弘, 小郷 沙矢香, 久米 
一成, 王 斉, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正
和, カーテン中に含まれるリン系難燃剤の反
応速度論的解析, 平成30年室内環境学会学術
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三宅 祐一, 雨谷 敬史, 高橋 ゆかり, ハウス
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107) 宮崎 淳平, 村松 孝亮, 徳村 雅弘, イスラム 
ラフィクール ムハンマド, 王 斉, 三宅 祐一,
 坂田 昌弘, 益永 茂樹, 雨谷 敬史, 牧野 正
和, バングラデシュの重金属汚染におけるコ
メの栽培方法の最適化による健康リスク低減
策の提案, 富士山麓A&Sフェア2018, 富士. (2
018年11月) 

108) 天野 あすか, 五老 祐大, 徳村 雅弘, 王 斉, 
保田 倫子, 内藤 博敬, 三宅 祐一, 雨谷 敬
史, 牧野 正和, 食品の加熱により生成する新
規有害物質の代謝を考慮した毒性評価, 富士
山麓A&Sフェア2018, 富士. (2018年11月) 

109) 村松 孝亮, 五老 祐大, 徳村 雅弘, 王 斉, 安
保 貴永, 皆川 正和, 石橋 龍太郎, 三宅 祐
一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 開発途上国ため
の低コスト排水処理プロセスの開発, 富士山
麓A&Sフェア2018, 富士. (2018年11月) 

110) 柴崎 祐希, 徳村 雅弘, 王 斉, 三宅 祐一, 坂
田 昌弘, 内藤 博敬, 戸敷 浩介, 雨谷 敬史, 
牧野 正和, モンゴル国における自動車の普
及に伴う土壌の重金属汚染の実態調査, 富士
山麓A&Sフェア2018, 富士. (2018年11月) 

111) 増田 美里, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨

谷 敬史, 調理により生成する多環芳香族炭
化水素とその塩素化体の経路別曝露量の比較, 
環境科学会 2017年会, 東京. (2018年9月) 【優
秀発表賞受賞】 

112) 三輪 春樹, 古川 美乃里, 王 斉, 徳村 雅弘, 
三宅 祐一, 雨谷 敬史, 高橋 ゆかり, ハウス
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 祐一, 雨谷 敬史, 塩素化多環芳香族炭化水
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114) 新堂 真生, 寺尾 琴音, 村松 孝亮, 徳村 雅
弘, 王 斉, 三宅 祐一, 雨谷 敬史,牧野 正和, 
製品中難燃剤の直接接触に伴う経皮曝露量推
算のための測定デバイスの開発, 環境科学会 
2017年会, 東京. (2018年9月) 

115) 宮崎 淳平, 村松 孝亮, 五老 祐大, 徳村 雅
弘, イスラム ムハンマド, 王 斉, 三宅 祐一,
 坂田 昌弘, 益永 茂樹, 雨谷 敬史, 牧野 正
和, バングラデシュにおける稲品種および水
管理方法の違いによるコメ中ヒ素および重金
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116) 天野 あすか, 五老 祐大, 徳村 雅弘, 王 斉, 
内藤 博敬, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正
和, 新規環境汚染物質である塩素化多環芳香
族炭化水素類の包括的かつ統合的環境影響評
価, 環境科学会 2017年会, 東京. (2018年9月) 

117) 村松 孝亮, 五老 祐大, 王 斉, 徳村 雅弘, 安
保 貴永, 皆川 正和, 石橋 龍太郎, 三宅 祐
一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 反応速度論的解
析に基づく排水処理プロセスの改善策の提案,
 環境科学会 2017年会, 東京. (2018年9月) 

118) 徳村 雅弘, 瀬尾 真紀子, 王 斉, 甲斐 葉子, 
三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, マニキュ
ア液中に含まれる可塑剤の経皮曝露を考慮し
た確立論的リスク評価, 第27回日本臨床環境
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119) 三輪 春樹, 古川 美乃里, 王 斉, 徳村 雅弘, 
三宅 祐一, 雨谷 敬史, 高橋 ゆかり, ハウス
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25 
 

谷 敬史, 福島 靖弘, 鈴木 義浩, 榎本 孝紀, 
多孔性チューブ型パッシブサンプラーにおけ
るVOCsのサンプリングレートの影響要因に
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121) 清 健人, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨谷 
敬史, 加熱脱着-GC/MSを用いた粒子状塩素
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開発, 第27回環境化学討論会, 那覇. (2018年5
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122) 新堂 真生, 寺尾 琴音, 村松 孝亮, 徳村 雅
弘, 王 斉, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 
製品中難燃剤の直接接触に伴う経皮曝露量測
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弘, イスラム ムハンマド, 王 斉, 三宅 祐一,
 坂田 昌弘, 益永 茂樹, 雨谷 敬史, 牧野 正
和, バングラデシュにおけるコメのヒ素およ
び重金属汚染の実態調査, 第27回環境化学討
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安保 貴永, 皆川 正和, 石橋 龍太郎, 三宅 
祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 触媒併用型フ
ォトフェントン反応による汚染物質除去機構
の反応速度論的解析, 第27回環境化学討論会,
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125) 増田 美里, 王 斉, 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨
谷 敬史, 底質および魚介類中の塩素化ピレ
ンとそのヒドロキシ誘導体の分析法の開発, 
第27回環境化学討論会, 那覇. (2018年5月) 

126) 徳村 雅弘, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正
和, マニキュア液中に含まれるリン系化合物
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王 斉, 三宅 祐一, 雨谷 敬史, 牧野 正和, 水
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表 1 実験に用いた防炎カーテン 

 

Sample ID Make Type Material Flame resisting method 

1 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

2 Japan Net curtain Polyester 100% Post processing 

3 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

4 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

5 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

6 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

7 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

8 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

9 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

10 Japan Net curtain Polyester 100% Post processing 

11 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

12 Japan Curtain 
Polyester 97%, 

Nylon 3% 
Post processing 

13 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

14 Japan Net curtain Polyester 100% Post processing 

15 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

16 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

17 Japan Net curtain Polyester 100% Post processing 

18 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

19 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

20 Japan Curtain Polyester 100% Post processing 

21 Japan Net curtain 

Warp: Polyester 100% 

Weft: Acryl 1%, 

Nylon 1%, 

Polyester 98% 

Post processing 

22 Japan Net curtain Polyester 100% Post processing 

23 Japan Net curtain Polyester 100% Post processing 

24 Korea Net curtain Polyester 100% Post processing 

25 Vietnam Curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

26 China Curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

27 Japan Net curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

28 Japan Net curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

29 Japan Net curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 
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30 Germany Curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

31 Japan Curtain 
Acryl 61%, 

Polyester 39% 
Flame resistant fabrics 

32 Japan Net curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

33 Japan Curtain Polyester 100% Flame resistant fabrics 

34 Japan Curtain 

Warp: Polyester 100% 

Weft: Acryl 97%, 

Rayon 2%, 

Polyester 1% 

Flame resistant fabrics 

35 Japan Curtain 
Polyester 52%, 

Acryl 48% 
Flame resistant fabrics 

36 Japan Curtain 
Warp Polyester 100% 

Weft: Acry 100% 
Flame resistant fabrics 

37 Japan Curtain 

Warp Polyester 100% 

Weft: Acryl 98%, 

Polyester 2% 

Flame resistant fabrics 

38 Japan Curtain 

Warp: Polyester 100% 

Weft: Acryl 84%, 

Polyester 16% 

Flame resistant fabrics 

39 Japan Net curtain 
Polyester 63%, 

Acryl 37% 
Flame resistant fabrics 

40 Japan Net curtain 

Warp Acryl 97%, 

Polyester 3% 

Weft: Acryl 100% 

Flame resistant fabrics 
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表 2 防炎カーテン中の難燃剤の分析における LC–MS/MSの分析パラメーター 

Instrument TSQ Endura 

Ionization mode APCI 

Sheath gas (arbitrary unit) 25 

Auxiliary gas (arbitrary unit) 5 

Sweep gas (arbitrary unit) 0 

Ion transfer tube temperature 250 °C 

Vaporizer temperature 300 °C 

Positive ion discharge current 4 μA 

Negative ion discharge current 4 μA 

 

表 3 防炎カーテン中の難燃剤の分析における LC–MS/MSのMSパラメーター 

 Mode 
Precursor ion 

[m/z] 

Product ion 1 

[m/z] 

Collision energy 1 

[V] 

Product ion 2 

[m/z] 

Collision energy 2 

[V] 

PMMMP APCI positive 287.3 177.0 16.0 97.1 26.4 

BzlDOPO APCI positive 307.0 91.2 30.7 199.0 25.0 

NDPhP APCI positive 377.2 202.0 34.4 127.1 41.9 
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表 4 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 5 有害性ランク（吸入曝露）の決定方法 

 

 

 

 

有害性
ランク

大気環境基準値、
WHOガイドライン値、
室内濃度指針値、

環境管理参考濃度(大気) [mg/m3]

発がん性確度
(IARC他※)

変異原性
確度
(EU他*6)

生殖毒性
確度
(EU他*6)

感作性
確度
(EU他*1,4,6,7)

A Group 1 H360 H334

B Group 2A, 2B H340 H361 H317

C － H341 H362

D Group 3

E Group 4

1.0× 10 < ≦ 1.0× 10

1.0 × 10 < ≦ 1.0 × 10

1.0× 10 < ≦ 1.0

1.0 <

≦ 1.0 × 10

※*1ACGIH,*2OSHA,*3NIOSH,*4DFG,*5AIHA,*6EU CLP,*7産衛会
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表 6-1 室内ハウスダスト調査概要（2018） 

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 
 
 

表6-2 室内ハウスダスト調査概要（2019） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

注）DK：ダイニングキッチン 
 

No 調査個所 春期調査 夏期調査 秋期調査 冬期調査 

1 寝室  20190609  20191115 

2 居間、和室  20190604  20191202 

3 寝室  20190610  20191219 

4 居間  20190622  20191216 

5 居間、寝室  20190726  20200110 

6 居間、台所  20190720  20191207 

7 居間、和室  20190709  20191212 

8 居間、台所    20200108 

9 居間、DK 20190525 20190820 20191010 20200217 
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表 7 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8 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 9  MAGMaオンラインデータベースを用いたライブラリ検索の結果. 

 Score Formula Mass Δmass (ppm) IUPAC name 

a (curtain 15)     

1 1.108201 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 5-dimethoxyphosphoryl-2-methoxy-3,3,5-trimethyl-1,2-oxaphospholane 2-oxide 

2 1.182484 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 5-ethyl-5-[[methoxy(methyl)phosphoryl]oxymethyl]-2-methyl-1,3,2-dioxaphosphinane 2-oxide 

3 1.182484 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 [(5-ethyl-2-methyl-2-oxo-1,3,2-dioxaphosphinan-5-yl)methoxy-methylphosphoryl]methanol 

4 1.337656 C9H21O6P2
+ 287.081337 -0.65626 5-ethyl-2-hydroxy-5-[[methoxy(methyl)phosphoryl]oxymethyl]-2-methyl-1,3,2-dioxaphosphinan-2-ium 

5 1.337656 C9H21O6P2
+ 287.081337 -0.65626 5-(dimethoxyphosphorylmethyl)-5-ethyl-2-hydroxy-2-methyl-1,3,2-dioxaphosphinan-2-ium 

6 1.34239 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 [(1R,3R)-2-[hydroxy(methyl)phosphoryl]oxy-3-methylcyclopentyl]methoxy-methylphosphinic acid 

7 1.34239 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 [2-[hydroxy(methyl)phosphoryl]oxycyclohexyl]methoxy-methylphosphinic acid 

8 1.809343 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 (E)-1,4-bis(dimethoxyphosphoryl)pent-2-ene 

9 1.809343 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 2,5-bis(dimethoxyphosphoryl)pent-2-ene 

10 1.883627 C9H20O6P2 286.073512 -0.65637 1,4-bis(dimethoxyphosphoryl)-2-methylbut-2-ene 

b (curtain 17)     

1 2.494634 C22H17O4P 376.086446 -0.58986 naphthalen-2-yl diphenyl phosphate 

2 2.494634 C22H17O4P 376.086446 -0.58986 naphthalen-1-yl diphenyl phosphate 

3 3.276926 C22H17O4P 376.086446 -0.58986 1-dinaphthalen-1-yloxyphosphorylethanone 

4 3.390609 C13H20N4O5S2 376.087512 -3.41674 N-[2-[furan-2-ylmethyl(methylsulfonyl)amino]ethyl]-3,5-dimethyl-1H-pyrazole-4-sulfonamide 

5 3.563979 C17H12N8OS 376.085478 1.97714 2-(4-amino-5-cyanopyrimidin-2-yl)sulfanyl-N-(4-cyano-2-phenylpyrazol-3-yl)acetamide 

6 3.589437 C17H12N8OS 376.085478 1.97714 5-[(2E)-2-[2-(diisocyanomethyl)-5-phenylimidazol-4-ylidene]hydrazinyl]-3-methyl-1,2-thiazole-4-carboxamide 

7 3.809829 C17H12N8OS 376.085478 1.97714 N-(4-cyano-2-phenylpyrazol-3-yl)-2-([1,2,4]triazolo[1,5-a]pyrimidin-2-ylsulfanyl)acetamide 

8 3.838671 C17H12N8OS 376.085478 1.97714 5-[(2E)-2-[2-(dicyanomethyl)-5-phenylimidazol-4-ylidene]hydrazinyl]-3-methyl-1,2-thiazole-4-carboxamide 
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9 3.840129 C14H21N2O6PS 376.085794 1.13915 2-[3-(aminomethyl)phenyl]-3-[hydroxy-[2-methyl-1-(sulfonylamino)propyl]phosphoryl]propanoic acid 

10 3.958035 C13H20N4O5S2 376.087512 -3.41674 
1-[(4aR,7aS)-1-(2-hydroxyethyl)-6,6-dioxo-2,3,4a,5,7,7a-hexahydrothieno[3,4-b]pyrazin-4-yl]-2- 

[(5-methyl-1,3,4-oxadiazol-2-yl)sulfanyl]ethanone 

c (curtain 21)     

1 0.941704 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 6-phenylmethoxybenzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 

2 0.941704 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 6-(2-methylphenoxy)benzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 

3 1.014865 C19H16O2P+ 307.088791 -0.13807 6-benzyl-6-hydroxybenzo[c][2,1]benzoxaphosphinin-6-ium 

4 1.088025 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 6-benzylbenzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 6-oxide 

5 1.373614 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 4-benzyl-6-hydroxybenzo[c][1,2]benzoxaphosphinine 

6 1.373614 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 8-benzyl-6-hydroxybenzo[c][1,2]benzoxaphosphinine 

7 1.373614 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 2-benzyl-6-hydroxybenzo[c][2,1]benzoxaphosphinine 

8 1.380666 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 6-(2-methylphenyl)benzo[d][1,3,2]benzodioxaphosphepine 

9 1.659202 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 2-diphenylphosphorylbenzaldehyde 

10 1.659202 C19H15O2P 306.080966 -0.13818 4-diphenylphosphanyloxybenzaldehyde 
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表10  新規に発見した難燃剤. 

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 11  Information on curtain samples (Miyake et al., 2017). 

Sample ID Make Type Material Flame resisting method 

Phosphorus 
Flame 

Retardant 
detected 

5 Japan Curtain 
Polyester 

100% Post processing 
3,900 μg-

TDCPP*1 g–1 

8 Japan Curtain 
Polyester 

100% Post processing 
4,310 μg-

TDCPP*1 g–1 

12 Japan Curtain 

Polyester 
97%, 
Nylon 

3% 

Post processing 
4,840 μg-

TCsP*2 g–1 

*1 tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate (TDCPP), *2 tricresyl phosphate (TCsP) 
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表 12  Emission rates of phosphorus flame retardants (PFRs) from treated polyester 

curtains. 

Time (h) 

Area-specific amount of PFR emitted (μg m–2) (average ± standard 
deviation) 

TDCPP*1 
(Curtain 5) 

TDCPP*1 
(Curtain 8) 

TCsP*2 
(Curtain 12) 

0 0 0 0 

24 – 6.2±0.66 – 

48 2.3±0.25 7.2±1.4 2.8±0.77 

72 4.1±0.39 12±2.3 4.8±0.28 

120 – 19±2.6 – 

168 6.9±0.54 31±1.3 9.9±2.3 

*1 tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate (TDCPP), *2 tricresyl phosphate (TCsP) 
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表 13  Pseudo-zero-order rate constants for indirect migration of phosphorus flame 

retardants from treated polyester curtains to indoor dust 

 k (μg m–2 h–1) 

TDCPP, Curtain 5 0.044 

TDCPP, Curtain 8 0.17 

TCsP, Curtain 12 0.060 

* TDCPP: tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate; TCsP: tricresyl phosphate. 
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表 14  Effects of temperature on emission rates of tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate 

(TDCPP) from treated polyester curtains (Curtain 8). 

Time (h) 

Area-specific amount of PFR emitted (μg m–2) (average ± standard 
deviation) 

20°C 60°C 

0 0 0 

6 – 180±9.6 

24 6.2±0.66 – 

48 7.2±1.4 500±63 

72 12±2.3 850±160 

120 19±2.6 – 

168 31±1.3 – 
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表 15  Temporal dependence of phosphorus flame retardants (PFRs) in indoor dust. 

Time (h) 
PFR concentration on dust (μg g–1) (average ± standard deviation) 

TDCPP*1 
(Curtain 5) 

TDCPP*1 
(Curtain 8) 

TCsP*2 
(Curtain 12) 

0 0 0 0 

6 6.4±0.60 14±2.5 10±0.79 

24 10±2.0 27±2.8 17±3.1 

48 16±1.7 62±9.0 36±5.0 

72 23±1.1 70±23 91±3.2 

120 27±6.0 – 140±24 

*1 tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate (TDCPP), *2 tricresyl phosphate (TCsP) 
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表 16  Kinetic parameters of our model for direct migration of phosphorus flame 

retardants from treated polyester curtains to indoor dust. 

 kd (h–1) Cd* (μg g–1) 

TDCPP, Curtain 5 0.017 31 

TDCPP, Curtain 8 0.016 110 

TCsP, Curtain 12 0.0087 200 

* TDCPP: tris(1,3-dichloroisopropyl) phosphate; TCsP: tricresyl phosphate. 
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表 17  Temperature dependence of direct migration rate of tris(1,3-dichloroisopropyl) 

phosphate (TDCPP) from treated polyester curtain (Curtain 8) to indoor dust. 

Temperature (°C) Direct migration rate (μg m–2 h–1) 

10 5.5 

20 12 

40 26 
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表 18  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 19  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 20  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 



51 
 

表 21 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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表22  Final body weight and organ weight data for male SD rats treated with PMMMP for 1 week. 

        Control 0.1 mg/kg 1 mg/kg 10 mg/kg 

Final body weights (g) 230  ± 14  228  ± 6  227  ± 10  230  ± 6  

Organ weights             

 Absolute weights (g)            

  Lungs  1.02 ± 0.05  0.96 ± 0.06  0.99 ± 0.09  0.99 ± 0.05  

  Heart  0.88 ± 0.03  0.88 ± 0.05  0.92 ± 0.07  0.85 ± 0.05  

  Spleen  0.52 ± 0.08  0.51 ± 0.05  0.56 ± 0.10  0.48 ± 0.03  

  Liver  7.44 ± 0.40  7.62 ± 0.60  7.53 ± 0.63  7.83 ± 0.53  

  Kidneys  1.77 ± 0.11  1.80 ± 0.06  1.78 ± 0.08  1.77 ± 0.05  

 Relative weights (g/100g b.w.)          

  Lungs  0.44 ± 0.01  0.42 ± 0.03  0.43 ± 0.02  0.43 ± 0.02  

  Heart  0.38 ± 0.02  0.39 ± 0.02  0.40 ± 0.01  0.37 ± 0.03  

  Spleen  0.22 ± 0.03  0.22 ± 0.02  0.25 ± 0.04  0.21 ± 0.02  

  Liver  3.24 ± 0.09  3.34 ± 0.19  3.31 ± 0.14  3.40 ± 0.18  

    Kidneys   0.77 ± 0.02  0.79 ± 0.02  0.78 ± 0.02  0.77 ± 0.03  
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表23  Final body weight and organ weight data for female SD rats treated with PMMMP for 1 week. 

        Control 0.1 mg/kg 1 mg/kg 10 mg/kg 

Final body weights (g) 154  ± 5  163  ± 10  155  ± 7  159  ± 13  

Organ weights             

 Absolute weights (g)             

  Lungs  0.78 ± 0.04  0.83 ± 0.06  0.78 ± 0.04  0.80 ± 0.05  

  Heart  0.66 ± 0.05  0.71 ± 0.06  0.65 ± 0.04  0.67 ± 0.01  

  Spleen  0.32 ± 0.01  0.38 ± 0.03  0.34 ± 0.03  0.37 ± 0.02  

  Liver  4.65 ± 0.34  5.22 ± 0.46  4.71 ± 0.13  4.91 ± 0.43  

  Kidneys  1.21 ± 0.05  1.29 ± 0.10  1.24 ± 0.06  1.20 ± 0.10  

 Relative weights (g/100g b.w.)          

  Lungs  0.51 ± 0.02  0.51 ± 0.02  0.50 ± 0.04  0.50 ± 0.02  

  Heart  0.43 ± 0.03  0.43 ± 0.02  0.43 ± 0.04  0.42 ± 0.03  

  Spleen  0.21 ± 0.01  0.23 ± 0.02  0.22 ± 0.03  0.24 ± 0.03  

  Liver  3.03 ± 0.21  3.19 ± 0.21  3.04 ± 0.08  3.09 ± 0.14  

    Kidneys   0.79 ± 0.01  0.79 ± 0.03  0.80 ± 0.05  0.75 ± 0.05  

 

 

  



54 
 

表24   Final body weight and organ weight data for male CD1 mice treated with PMMMP for 4 weeks. 

      Control 100 mg/kg/day 300 mg/kg/day 1000 mg/kg/day 

Final body weights (g) 35.8  ± 1.9  35.7  ± 1.8  35.4  ± 2.3  34.7  ± 3.2  

Organ weights             

 Absolute weights (g)            

  Brain  0.49  ± 0.03  0.50  ± 0.01  0.48  ± 0.02  0.48  ± 0.03  
  Lungs  0.18  ± 0.03  0.17  ± 0.02  0.19  ± 0.03  0.19  ± 0.02  
  Heart  0.17  ± 0.02  0.17  ± 0.01  0.15  ± 0.01  0.16  ± 0.02  
  Thymus  0.04  ± 0.01  0.05  ± 0.01  0.04  ± 0.01  0.04  ± 0.00  
  Liver  1.39  ± 0.14  1.48  ± 0.07  1.34  ± 0.11  1.30  ± 0.15  
  Kidneys  0.51  ± 0.07  0.47  ± 0.05  0.48  ± 0.08  0.51  ± 0.09  
  Spleen  0.10  ± 0.02  0.09  ± 0.01  0.08  ± 0.01  0.09  ± 0.01  
  Adrenals  0.0030 ± 0.0005  0.0040 ± 0.0009 *  0.0043  ± 0.0006 *  0.0050 ± 0.0004 ** 
  Testes  0.25  ± 0.03  0.22  ± 0.02  0.25  ± 0.04  0.23  ± 0.01  
 Relative weights (g/100g b.w.) 
  Brain  1.36  ± 0.07  1.40  ± 0.09  1.35  ± 0.12  1.39  ± 0.10  
  Lungs  0.49  ± 0.08  0.48  ± 0.06  0.53  ± 0.06  0.56  ± 0.03  
  Heart  0.47  ± 0.05  0.49  ± 0.03  0.44  ± 0.02  0.45  ± 0.03  
  Thymus  0.12  ± 0.02  0.13  ± 0.02  0.13  ± 0.02  0.10  ± 0.02  
  Liver  3.87  ± 0.32  4.14  ± 0.13  3.79  ± 0.18  3.75  ± 0.15  
  Kidneys  1.41  ± 0.16  1.32  ± 0.18  1.36  ± 0.20  1.46  ± 0.14  
  Spleen  0.27  ± 0.04  0.25  ± 0.03  0.23  ± 0.03  0.25  ± 0.02  
  Adrenals  0.0084 ± 0.0016  0.0113 ± 0.003  0.0122  ± 0.0019 *  0.0145 ± 0.0011 ** 

   Testes  0.69  ± 0.04  0.25  ± 0.03  0.23  ± 0.03  0.25  ± 0.02  

*, **: Values are significantly different from control at p < 0.05 and 0.01, respectively. 
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表25  Serum biochemistry for male CD1 mice treated with PMMMP for 4 weeks.  

Item     Control  100 mg/kg  300 mg/kg  1000 mg/kg  

TP (g/dL)  4.7  ± 0.2   4.5  ± 0.2   4.7  ± 0.3   4.6  ± 0.1   

A/G   1.5  ± 0.0   1.5  ± 0.2   1.7  ± 0.2 *  1.6  ± 0.1   

Alb (g/dL)  2.8  ± 0.1   2.7  ± 0.2   3.0  ± 0.2   2.8  ± 0.1   

T. Bil (mg/dL)  0.132  ± 0.013  0.120  ± 0.016  0.122  ± 0.022  0.140  ± 0.014  

Glu (mg/dL)  111  ± 21   171  ± 31**  149  ± 33   134  ± 21   

TG (mg/dL)  54  ± 9   71  ± 24   78  ± 25   49  ± 12   

T. Cho (mg/dL)  146  ± 29   127  ± 12   148  ± 21   144  ± 16   

PL (mg/dL)  236  ± 32   204  ± 17   233  ± 31   219  ± 20   

BUN (mg/dL)  30.5  ± 4.6   31.2  ± 5.8   29.1  ± 4.8   28.8  ± 2.3   

CRN (mg/dL)  0.10  ± 0.02  0.09  ± 0.02  0.10  ± 0.02  0.08  ± 0.03  

Ca (mg/dL)  9.1  ± 0.1   9.1  ± 0.2   9.3  ± 0.2   9.2  ± 0.4   

P (mg/dL)  5.7  ± 0.7   6.3  ± 0.5   7.4  ± 0.5**  7.5  ± 0.4**  

Na (mEq/dL)  152.6  ± 0.9   153.6  ± 0.9   151.2  ± 1.5   152.0  ± 0.7   

K (mEq/dL)  4.7  ± 0.1   4.2  ± 0.5   4.6  ± 0.4   5.1  ± 0.6   

Cl (mEq/dL)  110.6  ± 1.7   113.0  ± 1.6   110.0  ± 3.7   113.4  ± 1.8   

AST (IU/L)  51  ± 4   48  ± 5   48  ± 7   44  ± 3   

ALT (IU/L)  24  ± 5   22  ± 6   22  ± 5   23  ± 5   

ALP (IU/L)  216  ± 46   244  ± 38   260  ± 52   187  ± 29   

γ-GT (IU/L)    <3      <3      <3      <3    

*, **: Values are significantly different from control at p < 0.05 and 0.01, respectively. 
TP, total protein; A/G, albumin/globulin ratio; Alb, albumin; T. Bil, total bilirubin; Glu, glucose; TG, triglyceride; 
T. Cho, total cholesterol; PL, phospho lipid; BUN, blood urea nitrogen; CRN, creatinine; Ca, calcium; P, inorganic 
phosphorus; Na, sodium; K, potassium; Cl, chloride; AST, aspartate aminotransferase; ALT, alanine 
aminotransferase; ALP, alkaline phosphatase; γ-GT, γ-glutamyl aminotransferase. 
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表26  Blood test for male CD1 mice treated with PMMMP for 4 weeks. 

Item    Control  100 mg/kg  300 mg/kg  1000 mg/kg  

RBC (106/μL)  8.69  ± 0.62  8.41  ± 0.34  9.10  ± 0.37  9.32  ± 0.12  

HGB (g/dL)  14.2 ± 1.3  13.2 ± 0.5  14.3 ± 0.5  14.8 ± 0.3  

HCT (%)  43.6 ± 3.9  40.8 ± 1.1  44.4 ± 1.4  45.3 ± 0.8  

MCV (fL)  50.0  ± 1.2   48.6  ± 1.5   48.8  ± 1.6   48.6  ± 1.3   

MCH (pg)  16.3 ± 0.6  15.7 ± 0.5  15.7 ± 0.5  15.8 ± 0.2  

MCHC (g/dL)  32.5 ± 0.6  32.4 ± 0.7  32.2 ± 0.7  32.6 ± 1.1  

PLT (103/μL)  1018.8 ± 86.7  1044.8 ± 105.1  1103.0 ± 56.9  1194.0 ± 45.9 *  

WBC (103/μL)  4.43  ± 1.85  3.57  ± 0.99  3.45  ± 0.81  3.04  ± 0.46  

                   

Differential cell counts                  

Neutrophils (%)  20.7 ± 3.2  25.1 ± 4.9  23.9 ± 9.0  24.4 ± 2.3  

Eosinophils (%)  3.8 ± 1.4  3.9 ± 1.3  3.1 ± 0.9  2.9 ± 1.0  

Basophils (%)  0.2 ± 0.3  0.3 ± 0.3  0.2 ± 0.2  0.1 ± 0.2  

Lymphocytes (%)  75.0 ± 3.6  70.4 ± 5.9  72.4 ± 8.3  72.3 ± 3.4  

Monocytes (%)  0.4 ± 0.1  0.3 ± 0.1  0.3 ± 0.2  0.3 ± 0.3  
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表27 曝露経路①（吸入曝露）スクリーニング評価結果（A,B）  
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表28 曝露経路①（吸入曝露）スクリーニング評価結果（B,A） 
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図 1 使用したパッシブサンプラー 
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図 2 本研究で考慮している室内での曝露経路 
 
 

 
 
 
 
 
 

 

図 3 曝露性ランクの考え方 
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(-4～3点)

化学物質量
ランクポイント

(1～3点)
＋曝露性

ポイントの合計
=

曝露性ランク
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4.8 ≦ ∩ 3.5 ≦ ⇒ 2ランクアップ
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図 4 曝露性ランクの決定方法の例（曝露経路①吸入曝露） 
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図 5 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 6 エミッションセルの写真と概要図 
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図 7  完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液の GC–MSのスキャン分析の結果 

(a: curtain 15, b: curtain 17, c: curtain 21). 
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図 8a 完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液から検出された未知ピークのMSスペクトルライブラリ検索の結果 

(curtain 15) 

 

 

a) 



66 
 

 

 

 

図 8b 完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液から検出された未知ピークのMSスペクトルライブラリ検索の結果 

(curtain 17) 

 

 

b) 
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図 8c 完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液から検出された未知ピークのMSスペクトルライブラリ検索の結果 

(curtain 21) 

c) 
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図 9  完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液の LC–Orbitrap-MSによる分析結果 (a: curtain 15, b: curtain 17, c: curtain 21).
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図 10a 完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液の LC–Orbitrap-MSの 

MSスペクトルデータ (curtain 15) 
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図 10b 完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液の LC–Orbitrap-MSの 

MSスペクトルデータ (curtain 17) 
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図 10c 完全溶解法を用いた防炎カーテン抽出液の LC–Orbitrap-MSの 

MSスペクトルデータ (curtain 21)
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図 11 候補物質の標準試薬の GC-MSのMSスペクトルデータ 

 (a: PMMMP, b: NDPhP, c: BzlDOPO). 
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図 12a 候補物質の標準試薬の LC–Orbitrap-MSのMSスペクトルデータ 

(PMMMP) 
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図 12b 候補物質の標準試薬の LC–Orbitrap-MSのMSスペクトルデータ 

(NDPhP) 
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図 12c 候補物質の標準試薬の LC–Orbitrap-MSのMSスペクトルデータ 

(BzlDOPO) 
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図 13 化学構造が未知であった難燃剤を含む防炎カーテン中の難燃剤の測定結果. 
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図14 防炎カーテン中有機リン系難燃剤（PFR）のハウスダストへの間接移行実

験結果（TDCPP：リン酸トリス（1,3-ジクロロ-2-プロピル），TCsP：リン酸ト

リクレジル） 
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図 15 防炎カーテンからのリン酸トリス（1,3-ジクロロプロピル）の発生速度の

温度依存性 (カーテン 8) 
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図16 防炎カーテン中有機リン系難燃剤（PFR）のハウスダストへの直接移行実

験結果（TDCPP：リン酸トリス（1,3-ジクロロ-2-プロピル），TCsP：リン酸ト

リクレジル） 
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図 17  防炎カーテン中リン酸トリス（1,3-ジクロロ-2-プロピル）のハウスダスト

への直接移行速度の温度依存性 
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図 18  日本の住宅のハウスダスト中の有機リン系難燃剤の濃度範囲

（2015−2019）  
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図 19  日本の住宅のハウスダスト中の有機リン系難燃剤濃度の夏期と冬期の比

較（2015−2019）  
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a) Adult 

 

b) Toddler 

 

図 20 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 21-1 住宅 1における測定対象物質の濃度 
 

図 21-2 住宅 2における測定対象物質の濃度 
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 図 21-3 住宅 3における測定対象物質の濃度 
 

図21-4 住宅4における測定対象物質の濃度 
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図22 Body weights of male and female SD rats treated with PMMMP for 1 week. 
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 図23 Body weights (A), food consumption (B) and water consumption (C) of male CD1 mice 
treated with PMMMP for 4 weeks. 

 
  

0

5

10

15

20

25

30

35

40

0 1 2 3 4

Bo
dy

 w
ei

gh
t (

g)

Experimental week

Control

100 mg/kg/day

300 mg/kg/day

1000 mg/kg/day

0

1

2

3

4

5

6

1 2 3 4

Fo
od

 c
on

su
m

pt
io

n 
(g

/d
ay

)

Experimental week

Control

100 mg/kg/day

300 mg/kg/day

1000 mg/kg/day

0

1

2

3

4

5

6

7

8

1 2 3 4

W
at

er
 c

on
su

m
pt

io
n 

(m
L/

da
y)

Experimental week

Control

100 mg/kg/day

300 mg/kg/day

1000 mg/kg/day

A

B

C



88 
 

 

図24  Bone marrow micronucleus assay in the mice treated with PMMMP or EMS. (A) Proportion 
of micronucleated polychromatic erythrocytes (MNPCE). (B) Ratio of polychromatic erythrocytes. 
NCE, normochromatic erythrocytes. Data represent the mean ± S.D. **, significantly different from 

the control at p < 0.05. 
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図25 本研究で高懸念（A,A）とスクリーニング評価された物質 
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図26 化学物質情報入力シート（入力例） 
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曝露経路①製品→室内空気→吸入曝露 

 
曝露経路②製品→室内空気→経皮曝露 

 
 

図27 評価結果の出力画面の例（ホルムアルデヒド、曝露経路①②） 
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図28 化学物質濃度とQEESIスコア(合計値) 
 
 

 


