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1. 緒言 

2019 年に初めて報告された新型コロナウイルス（SARS-CoV-2）の流行は，感染

症予防に対する公衆衛生政策について世界的に大きなインパクトを残した 1, 2)。世界保

健機関（WHO）やアメリカ疾病予防管理センター（CDC）などの各国公衆衛生機関

は，飛沫感染や接触感染によって拡散する SARS-CoV-2 に対して，主に手洗いの励

行や社会的距離の確保，そしてマスクの着用による対策を提唱した 3, 4)。マスク着用に

よる感染症対策は，既存研究においてウイルスの飛沫感染を減少させることが実証 5)

されており，更にSARS-CoV-2に対しても一定の感染予防効果が示された 6)。そのた

め，マスクに対する感染症予防を目的とした個人防護具(PPE)としての価値が向上し，

世界的な規模で一時的に供給不安が生じるという事態にまで陥った 7)。 

一般的にマスクは，単回使用，もしくは再使用が可能な種類のものが存在し，使用

目的や頻度に応じていずれかを選択することが多い。前者は，ディスポーザブルのた

め衛生面において優れており，特に医療用途で使用されることが多く，前述の通り

PPE の一つとして必須のものであることから，パンデミックレベルの感染症の流行が

起こった場合であっても安定的な供給が求められる 7)。他方で，後者は経済的な理由

で選択されることが多いが，洗浄処理等による適切な衛生管理が必須である。マスク

を長時間使用することによって生じる汚染は，マスク自体が使用者の呼気や口腔から

の微粒子を含む空気をフィルタリングする性質のものであることから，その内部に微

生物やその他の汚染物質が集積し，これらの微生物が時間とともに増殖することが主

な原因として報告されている 8, 9)。さらに，呼気に含まれる湿気がマスク内面に付着す

ることによって，集積した微生物の増殖が助長される要因と言われている 9)。これら

の背景を踏まえると，今後広くマスクに求められる要件として，PPE として使用でき

るレベルの感染症予防効果を十分に担保した上で，再利用が可能な洗浄方法や表面処

理方法を模索する必要がある。 

現在，マスク表面に対する表面処理は複数の方法が実用化されているが，主なもの

として，マスク表面に抗菌剤を塗布する方法やフィルター機能の向上を図る工夫が採

用されている 7)。前者では，銀ナノ粒子や抗菌剤等を噴霧することによってマスク表

面に塗布する形式で種々の製品が市販化されている。後者は，マスクのフィルター自

体に高性能の素材を使用し，微粒子やウイルスの濾過効率を向上させる方法であり，

採用されている例としては N95マスクが知られている。すなわち，マスク表面に対し

て抗菌処理等を施すにあたっては，その効果が長期に維持されると同時に，マスクが

有するフィルター機能，すなわち捕集能を阻害しないことが求められる。 

以上を鑑みた上で，マスク表面における新規の抗菌処理方法を検討するにあたり，

広く一般に普及させることを考慮し，取り扱いが容易でかつ安価，そして安全に使用

することが可能な材料を用いることを考えた。そこで，使用する殺菌剤として使用例

が多く，使用歴の長い塩化セチルピリジニウム（cetylpyridinium chloride：CPC）

を，さらに CPCをマスク表面に維持させる担体として炭素が主成分である酸化グラフ

ェン（graphene oxide：GO）を応用することに着目した。 
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CPCは，優れた抗菌作用をもつ陽イオン性の物質 10)で，歯磨剤や洗口剤，さらには

喉飴（トローチ）に含まれる殺菌成分として活用されていることから，一定の安全性

が既に担保されている殺菌剤である。一方で，GO は仁科らの技術革新によって黒鉛

を原料した合成方法が確立され，量産化が可能となった 11)。GO は，安定したシート

上の構造で多量の極性官能基を有し，あらゆる物質に対して 1,000 m2/g を超える高

い比表面積を持つ 12)。昨今，多様な分野での応用が期待されている材料であり，低濃

度における GO 単体の安全性については既に実験動物を用いた研究で示されている 13)。

さらに，藤井らはCPCとGOの複合体（CPC-GO）に関する先行研究を行っており，

CPCは GOに複合化された状態であっても抗菌性能が失われないことを報告 14)してい

る。 

上記背景の下，本研究では一般に頻用される不織布マスクに対して，CPC および

GOを応用することによる抗菌効果の向上について in vitroにおける検討を行った。 

 

2. 材料と方法 

2-1. CPC と GO によるポリプロピレン不織布の処理 

既に市販されているマスクに対して CPC（シグマ アルドリッチ ジャパン，東京，

日本）とGOを表面処理して使用することを想定し，実験を行った。GOは，岡山大学

異分野融合先端コアから供与を受けた。250 mm × 300 mmのポリプロピレン不織布

(不織布ロールウエス，トラスコ中山，東京）を用意し，100 mLの 0.045% CPC水

溶液（CPC）または 0.1% GO水分散液（GO）へ 1分間浸漬した後，16時間，25˚C

で乾燥させた。さらに，CPC処理不織布を 100 mLの 0.1% GO水分散液へ（CPC-

GO），GO処理不織布を 0.045% CPC水溶液へ（GO-CPC），それぞれ 1分間浸漬

し，16 時間，25˚C で乾燥させた（図 1）。乾燥後は遮光した状態で保存し，全ての

試験において同日に作製した各不織布を使用した。作製した不織布を光学顕微鏡

（DM2700M，ライカマイクロシステムズ，東京，日本）で観察した。 

2-2. 走査型電子顕微鏡 

ポリプロピレン不織布に対する GO の処理状態を確認するために，10 kV の条件下

で走査型電子顕微鏡（scanning electronic microscope：SEM，S-5200，日立製作

所，東京，日本）を用いて表面構造を観察した 15, 16)。 

2-3. ラマン分光解析 

不織布表面の分子構造をラマン分光法によって評価した。ラマン分光計（NRS-

3100，日本分光，東京，日本）を使用して，測定時における励起レーザー（532 nm）

と対物レンズ（UMPLFL 100 x）を用いた。測定時間は，10 秒間で，積算は 3 回行

った。ラマンスペクトルは 100〜4,000 cm-1の範囲で測定した。スペクトルの帰属は，

Infrared and Raman Spectroscopyを参考にした 17)。 

2-4. エックス線光電子分光法（X-ray photoelectron spectroscopy：XPS） 
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CPC と GO 処理したポリプロピレン不織布の試料表面における元素比率（C，O，

N，Cl）を，XPS（JPS-9030，日本電子株式会社，東京，日本）を用いて調べた。

MgKα放射線（1,253.6 eV）で励起し，XPSの取得のために，10 eVのパスエネルギ

ーを使用した 16, 18)。 

2-5. 炭素・水素・窒素（CHN）元素分析 

不織布サンプル中の CPC の存在を確認するために，CHN 元素分析を行った。元素

分析装置（2400II，パーキンエルマー，MA，USA）を用いて，不織布サンプル1～2 

mg中の CHNの 3元素を対象に成分解析を行った 19)。 

2-6. 赤外吸収分光法（infrared absorption spectrometry：IR） 

不織布上の CPC の存在を IR で評価した 20, 21)。フーリエ変換赤外分光光度計

（Shimazu，IR Tracer-100）を用いて，400〜4,000 cm-1の範囲で，1分間解析を

行った。積算回数は，3回とした。 

2-7. CPC 溶出試験 

CPCを処理した不織布からのCPCの溶出を調べるために，溶出試験を行った。100 

mL の電解水中に前処理した不織布を浸漬した。浸漬 7 時間後まで，1 時間ごとに 4 

mL の電解水を採取し，紫外可視近赤外分光光度計（V-670，日本分光，東京，日本）

を用いて，190〜300 nmの範囲で吸光度を測定した 22)。 

2-8. CPC と GO 処理マスクの機能評価試験 

CPC または GO で処理された不織布の機能を評価するために，細菌飛沫捕集効率

（bacterial filtration efficiency：BFE）とウイルス飛沫捕集効率（viral filtration 

efficiency：VFE）を計測した 23)。計測はカケンテストセンター（大阪，日本）へ依

頼した。日本産業規格（JIS）で指定された手法 24,25)に則って行い，具体的には，細

菌懸濁液もしくはウイルス懸濁液を粒子系 3 µmのエアロゾル化し，低流量吸引ポンプ

によって 28.3 L/分でチャンバー内を移動させ，サンプルを通過させた。捕集されな

かったエアロゾルをシャーレへ捕集し，16 時間，37˚C で培養した。シャーレ上のコ

ロニー（BFE）またはプラーク（VFE）をコントロールと比較して，BFEと VFEを算

出した。BFE計測のための供試菌は Staphylococcus aureus ATCC 6538を用い，

VFE計測では，宿主を Escherichia coli ATCC 13706としたバクテリオファージ Phi 

X174 ATCC 13706-B1を用いた。 

2-9. 微生物の培養 

GO と CPC によって処理された不織布の抗菌性を検討するために，Streptococcus 

mutans ATCC25175 (S. mutans) 26)，Escherichia coli BL21 (DE3) (E. coli) 27)，

そして Candida albicans ATCC10231 (C. albicans) 28)の 3種類の微生物を用いた。

S. mutans について，培養条件は 37˚C，嫌気培養とし，液体培地には tryptic soy 

broth + 1% yeast extract（TSBY，Becton Dickinson and Company, NJ, USA）

培地を，寒天培地にはMitis-Salivarius寒天培地（Becton Dickinson and Company）
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を用いた。E. coli では，37˚C，好気培養を行い，培養培地は，LB（Becton 

Dickinson and Company）培地を用いた。C. albicans は，37˚C で好気的に

Sabouraud 培地を用いて培養した。 
 

2-10. 抗菌性試験 

1 x 107/mLへ調整した微生物をオートクレーブ滅菌後 45˚Cに維持した soft agar

へ播種し，撹拌した。微生物を含有した soft agar を，予め作製した寒天培地上へ 4 

mL添加した。検体として用いる不織布は CPC，GO，CPC-GO，そして GO-CPCで

それぞれ前処理した。さらに，前処理したうち，半数の不織布を，1 分間，蒸留水中

で洗浄した（洗浄群）。処理された不織布は直径 6 mm の円形にパンチし，オートク

レーブで滅菌（滅菌群，121˚C，20 分間）乾燥後に，agar plate 上に静置して，48

時間，37˚Cで各微生物に応じて培養した。生成された阻止円の直径を計測した 29)。 

2-11. 統計解析 

すべてのデータは平均±標準偏差（SD）として示した。すべての統計処理には

GraphPad Prism ver.9.5.1（GraphPad Software, Boston, MA, USA）を使用した。

各実験における統計処理は，3 群以上の差の検定には one-way analysis variance

（one-way ANOVA）を用いて，さらに多重比較検定を Tukey's test で行った。

p<0.05を有意差ありと判定した。 

 

3. 結果 

3-1. CPC または GO 処理不織布の表面構造の観察 

光学顕微鏡像において，弱拡大（x 100）では，CPC および GO 処理によって構造

上の明らかな変化は観察できなかった（図 2A）。強拡大（x 400）では，GO または

CPC-GOによって，不織布繊維上に黒色の構造物が観察された（図 2B）。SEM像に

おいて，GO，CPC-GO，そして GO-CPCでは，不織布の繊維上に GOと考えられる

構造物の沈着を確認した（図 2C）。 

3-2. ポリプロピレン不織布上の GO の評価 

不織布上の CPCおよび GOの存在を確認するためにラマン分光法で解析を行った。

CPCでは，未処理不織布と比較して特異的なシフトはなかった。一方で，GO，CPC-

GO，そして GO-CPCでは，1,200 cm-1でシフトを検出した（図 3）。 

3-3. GO または CPC 処理した不織布の元素分析 

XPS を用いて，不織布上の元素組成（C，O，N，Cl）を評価した。いずれのサンプ

ルでも，C（285 eV）と O（534 eV）のピークを確認した一方で，N（402 eV）の

ピークは確認できなかった（図 4）。CHN 元素分析では，未処理での C と H が最も

多く検出されたが，各サンプルで有意な差はなかった（表 1）。 

3-4. IR による不織布の解析 
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未処理不織布と比較して，GO または CPC 処理不織布で明らかなスペクトルの差は

なかった（図 S1）。 

3-5. ポリプロピレン不織布からの CPC の溶出試験 

0.005% CPC 溶液の吸光度を測定すると 190，215，そして 260 nm にピークを

検出した（図 5A）。未処理および GOでは，260 nm付近のピークは無かった。一方

で，CPCおよび GO-CPCでは，260 nm 付近のピークを確認し，浸漬後 7時間まで

検出された。CPC-GOでは，260 nm付近のピークは検出されなかった（図 5B）。 

3-6. GO および CPC 処理不織布の機能評価 

BFE（図 6A）と VFE（図 6B）は，未処理の場合と比較して，CPC，GO，CPC-

GO，そして GO-CPCで有意な差はなかった。 

3-7. GO および CPC 処理不織布の抗菌活性評価 

未処理不織布および GO では，すべての微生物で阻止円は観察できなかった（図 

S2）。S. mutans では，CPC，GO-CPC，CPC-GO で，いずれも阻止円を確認した

が，CPC-GO と比較して CPC，GO-CPC では，洗浄の有無に関わらず，有意に大き

な阻止円が確認された。E. coliでは，洗浄なしの場合，他の群と比較してCPCとGO-

CPC は有意に大きな阻止円を形成した。洗浄ありでは CPC のみ阻止円の形成があっ

た。C. albicans では，洗浄の有無に関わらず，CPC，GO-CPC において，他の群と

比較して有意に大きな阻止円の形成があったが，CPC-GO では阻止円の形成はなかっ

た。（図 7） 

 

4. 考察 

個人による感染予防が可能な防護器具としてマスクの需要が増加しているが，昨今

の SARS-Cov2 によるパンデミックでは，急速な需要増加による供給不足にも陥って

生物分解性や再利用するマスクの開発に必要性まで考えられた 30)。マスクによる

SARS-Cov2 感染の予防効果は一定のコンセンサスが得られており 31)，従来よりも装

着が容易で感染予防効果の高いマスクの開発が求められる。抗菌性マスクとして，こ

れまでに多数の製品が市販されているが，安価で取り扱いやすく，また反復使用に耐

えられるマスクの開発は，新たに発生する可能性のあるパンデミックに備えるために

も必要不可欠である 30)。そこで，本研究では CPC と GO をマスクへ配合し，マスク

の抗菌性の向上が可能かを検討することを目的として，実験を行った。既に上市され

ているマスクへ簡便に CPCと GOを付与することを想定し，ポリプロピレン不織布を

溶液に浸漬することによって CPCと GOへ付与し，その有効性を検討した。 

今回用いた方法では，不織布上に，光学顕微鏡で黒色像が観察され，SEM 画像で

GO様の構造物が確認できたことに加えて，ラマン分光法でGOに特徴的なシフトを検

出できたことから，GOが不織布上へ存在することが示され，GOをポリプロピレン不

織布へ，1分間の浸漬によって付与できることが確認された。 
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一方で CPC の存在は，ラマン分光法で検出できなかったことから，XPS，CHN 元

素分析，そして IRで検出することを試みた。しかし，いずれの方法においても未処理

不織布と比較して，有意な変化は確認できず，CPC の検出は困難であった。これは，

不織布が繊維状の構造であることから形態的に検出が困難であることやポロプロピレ

ンが(C3H6)nの構造であり，CやHの含有量が多いために，有意な差を検出することが

難しいためと考えられる。これらのことから，CPC の存在を検出するために，溶出試

験を行った。0.005% CPCの吸光度を測定すると，約 200 nmと 260 nmで吸光度の

ピークが検出された。そこで対象サンプルで測定すると，未処理および GO 処理サン

プルではピークが観察されなかったのに対し，CPC または GO-CPC 処理サンプルで

は浸漬後 7 時間まで 0.005% CPC に類似した吸光度のピークが観察されたので，不

織布から CPC が溶出されている可能性が示唆された。浸漬後 7 時間まででは，CPC

処理サンプルとGO-CPC処理サンプルの吸光度に有意な差はなかったので，今後さら

に浸漬時間を延長など，両者間での溶出を比較する必要がある。一方で，CPC-GO 処

理サンプルではピークが確認できなかったので，CPC は溶出していないと考えられる。 

さらに，CPCまたはGOで処理されたマスクの機能を評価するために，BFEと VFE

を計測した。すべての不織布の間で，BFE と VFE に有意な差はなく，CPC と GO に

よる前処理はマスクの機能を阻害しないことが示された。このことは，市販のマスク

に CPC処理や GO処理を実施したとしても，マスク自体の機能に影響することなく，

その有効性を発揮できる可能性を示した。 

最後に，CPC または GO のマスクへの付与によって抗菌性作用が発揮されるかを検

討した。未処理および GO 処理のみでは抗菌活性は発揮されなかった。処理後の洗浄

が無い場合では，CPC 処理と GO-CPC 処理では，他群と比較して有意に微生物に対

する抗菌活性を示した。一方で，処理後に洗浄を行った場合では，CPC 処理と GO-

CPC処理は，S. mutansと C. albicansに対して他群と比較して有意に抗菌活性を発

揮したが，GO-CPC処理は，E. coliに対する抗菌活性を示さなかった。このことは，

CPC を不織布に処理することで，抗菌性を付与することが可能であるが，本研究によ

る手法では，GO に CPC の有効性を増大させる作用はないことを示している。しかし，

先行研究 14)では，GO-CPC複合体はより高い抗菌作用を発揮することが示されており，

GO 処理によって，CPC の抗菌作用自体は変化しないが，その効果がより持続される

可能性はあり，今後の検討が必要である。また，CPC-GO 処理サンプルの抗菌活性は，

CPC 処理サンプルおよび GO-CPC 処理サンプルと比較して有意に低かった。上述の

溶出試験においても CPC-GO処理サンプルでは，CPCの溶出が確認できず，CPC処

理後の GO 処理の間に，CPC が不織布上から放出されている、または CPC と未反応

の GOの層が不織布表面に存在しているために CPCの溶出が見られなかったのではな

いかと考えられる。このため，CPCの有効性を発揮するためには，CPC処理に先んじ

て GO 処理を行う必要があると考えられるが，その理由については検討の必要がある。 

以上をまとめると，本研究で用いた方法によって，CPC を不織布上へ滞留させ，不

織布に抗菌活性を持たせることが可能となった。このことは，市販のマスクを CPCへ
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浸漬するだけで，マスク自体の機能を低下させることなく，短時間で簡便に抗菌性を

付与することを可能にすることを示している。また，GO 処理後に CPC 処理を行うこ

とで，両者を不織布上へ滞留させ，一定の抗菌活性を不織布に保持させることが可能

であると考えられた。しかし，長期的な抗菌性の維持や，GO と CPC を不織布上に同

時に存在させることの有用性に関しては，今後のさらなる検討が必要である。本研究

で用いた手法では，GOと CPCを順番に不織布上へ付与しており，浸漬時間も 1分間

と短時間で，反応する GOと CPCの正確な定量化もできていないため，両者は個別に

不織布上へ存在している可能性があり，そのため両者の相互作用が十分に発揮できて

いないかもしれない。そこで，藤井らの方法 14)を用いて GO と CPC を前もって化学

的に結合させて，不織布上へ付与することで CPCの有効性を高めるといった方法を採

用することで，GO の有用性を高めること，そして今回使用した代表的な菌種以外の

飛沫感染を主とする菌への抗菌活性，およびマスク中に捕集された微生物の増殖抑制

効果についても今後検討していく必要がある。 

 

 

5. 結論 

本研究では，CPC を不織布へ付与して抗菌性を向上させる手法を開発した。本法を

用いれば，市販のマスクに簡便に CPCを付与することが可能であると考えられる。一

方で，CPC と GO を同時に不織布上へ保持させることも可能であるが，その有効性に

ついては今後の検討が必要である。 
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図表の説明 

図 1: CPCまたは GOの不織布への処理方法 

 

図 2: CPCおよび GO処理した不織布の表面構造 

（A）光学顕微鏡像，倍率 x100，スケールバーは 100 µm。（B）光学顕

微鏡像，倍率 x400，スケールバーは 10 µm。（C）SEM像，倍率

x1500，スケールバーは，30 µmを示す。 

 

図 3: ラマン分光法による CPCおよび GO処理した不織布の解析 

 

図 4: XPSによる CPCおよび GO処理した不織布の元素分析 

 

図 5: CPC溶出試験 

（A）0.005% CPCの吸光度。（B）7時間後までの CPC溶出変化 

 

図 6: CPCおよび GO処理した不織布の機能評価 

（A）BFE，（B）VFE 

 

図 7: 洗浄の有無による CPCおよび GO処理した不織布の抗菌活性 

（A）S. mutans，（B）E. coli，（C）C. albicans 

 

 

 

図 S1: IRによる CPCおよび GO処理した不織布の表面構造解析 

 

図 S2:   洗浄の有無による CPCおよび GO処理した不織布の抗菌活性 

（A）プレートデザイン，（B）各微生物を播種した寒天培地上に観察され

た代表的な阻止円の画像を示す。 

 

 

 

表 1:   CHN元素分析による CPCおよび GO処理した不織布の元素分析 

 

 

 

 

 



 13 

 
 

  

ポリプロピレン不織布
              

     

  処理不織布

   分  
              

      
                

    

      

    

   処理不織布

      
                

        

   分  
              

      

     

     

     



 14 

 
 

     

   

      

      

  

 

               

      

   

      

      



 15 

 
 

  

                 

                 

                 

      

                 

      

  

 処理

   

                 

 
 
 
 
 
  
 
  
 
 
  
 

 
 
 
 
 
  
 
  
 
 
  
 

 
 
 
 
 
  
 
  
 
 
  
 

 
 
 
 
 
  
 
  
 
 
  
 

 
 
 
 
 
  
 
  
 
 
  
 

                     

                  



 16 

 
 

  

 

 

 
  

 処理

             
    

  

      

      

      

     

     

 

   

             
    

     

     

     

     

     

     

     

   

      

             
    

      

      

      

      

     

     

   

  
  
 
 
  
 

  
  
 
 
  
 

  
  
 
 
  
 



 17 

 
 

  

   

   

   

   

   

   

         

   

   

   

   

   

   

         

   

   

   

   

   

   

         
   

   

   

   

   

   

         
   

   

   

   

   

   

         

            

        

 

 

 
 
 

   
   
   

   
   
   
   
   

 
 
 

  （  ）

   

   

   

   

   

   

         

  （  ）

            



 18 

 
 

  

      

  

 

  

  

  

  

   

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 

 

  

  

  

  

   

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

  
 



 19 

 
 

      

      

      

  

       

    

      

    

      

      

    

    

    

    

    

   

   

   

   

   

   

   

   

   

   

   

   

           

         

 
 
 
 
 
（
 
 
）

 
 
 
 
 
（
 
 
）

 
 
 
 
 
（
 
 
）



 20 

 
 

   

 

  

  

  

  

   

   

                     

 
  
 
 
 
  
  
 
 
 
  
 

                 

 

  

  

  

  

   

   

                     
 
  
 
 
 
  
  
 
 
 
  
 

                 

      

 

  

  

  

  

   

   

                     

 
  
 
 
 
  
  
 
 
 
  
 

                 

  

 

  

  

  

  

   

   

                     

 
  
 
 
 
  
  
 
 
 
  
 

                 

      

 

  

  

  

  

   

   

                     

 
  
 
 
 
  
  
 
 
 
  
 

                 

      



 21 

 
 

   

        

         

      

        

   

   

 

       

           

 



 22 

 

  

                

             

             

              

              

               

               

                  

                  

                  

                  


