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平成29年度総括研究報告書 
研究代表者 国立医薬品食品衛生研究所 穐山浩         

研究要旨：トータルダイエット（TD）試料を用いて、ダイオキシン類(PCDD/PCDFs及びCo-PCBs)の国民平均一日

摂取量を推定した。体重（50 kgと仮定）あたりのダイオキシン類の全国平均摂取量は0.65（範囲：0.21～1.77） pg 

TEQ/kg bw/dayと推定された。10群（魚介類）からのダイオキシン類摂取量が全体の約9割を占めていた。摂取量

推定値の平均は、日本の耐容一日摂取量（4 pg TEQ/kg bw/day）の約16%であった。摂取量推定値の最大は1.77 pg 

TEQ/kg bw/dayであり、平均値の約2.7倍となり、耐容一日摂取量の44%程度に相当した。同様のトータルダイエッ

ト（TD）試料を用いて、ポリ塩化ビフェニル（PCBs）の国民平均一日摂取量を推定した。PCBsの全国平均摂取量

は、364 ng/person/dayと推定された。体重（50 kgと仮定）あたりでは7.3 ng/kg bw/dayと推定され、この値は日本

の暫定耐容一日摂取量（TDI）の0.15%であった。さらに、非ダイオキシン様PCBs（NDL-PCBs）の全国平均摂取量

は336 ng/person/day、NDL-PCBsの指標異性体として用いられる6異性体の全国平均摂取量は121 ng/person/dayと

推定された。GC-MS/MSを用いた魚中のダイオキシン類分析の基礎検討を行った。試料中（50 g使用時）の検出下

限値（定量下限値）はPCDD/PCDFsで0.010～0.069 pg/g（0.035～0.23 pg/g）、Co-PCBsで0.0053～0.34 pg/g（0.018

～1.1 pg/g）であった。定量下限値以上となったダイオキシン類異性体は全て認証値又は参考値の平均値±2SDの

範囲内であった。トータルダイエット(TD)試料の分析を通じ、鉛、カドミウム、ヒ素(総ヒ素並びに無機ヒ素)、水

銀(総水銀並びにメチル水銀)を含む17種の元素類の全国・全年齢層平均摂取量(全国摂取量ave.)を推定した。主要

な元素類の全国摂取量ave.はカドミウム:17.8 μg/man/day、鉛:10.0 μg/man/day、スズ:179 μg/man/day、クロ

ム:62.5 μg/man/day等と推定された。総ヒ素と無機ヒ素の全国摂取量ave.は、それぞれ232 μg/man/day、21.9 

μg/man/dayと推定された。総水銀とメチル水銀の全国摂取量ave.は、それぞれ7.2 μg/man/day、6.1 μg/man/dayと

推定された。2016年に全国10地域及び特定1地域の4半期ごとに調製したトータルダイエット(TD)試料の分析を通

じ、塩素系難燃剤であるデクロラン類の全国規模の汚染実態把握と摂取量推定を実施した。全国10地域のうち残

りの6地域で調製されたTD試料を分析し、デクロラン類の汚染実態の把握と摂取量推定を行った。全国10地域分の

TD試料の分析結果から、対象化合物ごとの全国摂取量ave. は、それぞれDec 602：3,600 pg/man/day、Dec 603：150 

pg/man/day、Dec 604：21 pg/man/day、syn-DP： 990 pg/man/day、anti-DP： 2,300 pg/man/day、CP：61 pg/man/day

及びDechlorane：410 pg/man/dayと推定され、これら7種類の化合物の平均摂取量の総和として、デクロラン類の

全国摂取量ave. は7,600 pg/man/dayと推定された。有機フッ素化合物（PFCs）を対象にその摂取量推定を検討する

ために、 LC-MS/MS分析法を用いて食品分析へ応用することとした。目標定量限界値を0.1 ng/gとし、試料量を10 

gに対して、濃縮して100 μLまで可能であった。試料からの抽出にはアセトニトリル、脱脂にはヘキサンを用いた。

本試験溶液の精製には、Presep PFC-Ⅱが有効であることが分かった。乳児への栄養食品という観点で母乳からの

ダイオキシン類汚染の状況の評価を行った。初産婦の出産後１か月の母乳中のダイオキシン濃度を測定した母乳

中のダイオキシン濃度（PCDDs＋PCDFs＋Co-PCBsの合計）は、WHO2006年の毒性等価係数を用いた毒性等価量の計算

では平均9.26 pg-TEQ/g-fatであった。平均値の経緯をみると平成25年度以降、7.3から9.78 pg-TEQ/g-fatを推移

しており、それまで認められた漸減傾向が明らかではなくなってきている。ダイオキシン対策が進んだ中で、母乳

中のダイオキシン類濃度はプラトーに達してきていることが推察された。世界の食品安全担当機関が評価してい

る各種汚染物質の暴露マージン（MOE）についての情報を継続的に収集した。さらに2017年には欧州において、鶏

卵からフィプロニルが検出されるという事件がおこった。食品に意図せぬ汚染があったことが発覚した場合の危

機管理の参考とするため、その経緯と各国の対応をまとめた。 
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A. 研究目的 

食品中には、ダイオキシン類（DXNs）、有害

元素、PCB 類や副生成物などの有害物質が含ま

れている。食品中の有害物質の基準値設定の検

討を行うためには、汚染量実態・摂取量実態の

把握が重要である。国際規格設定には我が国の

汚染実態データは必須となっている。また

DXNs 対策特別措置法においても、食品の基準

値設定によるリスク管理でなく、摂取量調査に

よるリスク管理を行うことが方針となってお

り、継続した摂取量調査が求められている。本

研究ではトータルダイエット試料の分析によ

り濃度を明らかにし、食事を介した有害物質の

摂取量を推定することを目的とする。一部の有

害物質の摂取量に関しては継続的に推定し、摂

取量の経年的推移を明らかにする。また乳児に

おける DXNs 対策の検証や乳幼児への影響を

調べるために、人体汚染の指標として母乳中の

DXNs 濃度を分析し、その経年的な変化を調査

する。さらに母乳からの DXNs 等が乳幼児の発

育発達に与える影響を検討する。 

 

B. 研究方法 

Ⅰ.トータルダイエット試料の分析による塩素
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化ダイオキシン類摂取量推定 

Ⅰ-1. 試料 

国民平均のダイオキシン類摂取量を推定す

るための TD 試料は、全国 7 地区の 8 機関で調

製した。厚生労働省が実施した平成 23～25 年

度の国民健康・栄養調査の地域別食品摂取量（1

歳以上）を項目ごとに平均し、各食品の地域別

摂取量とした。食品は 14 群に大別して試料を

調製した。各機関はそれぞれ約 120 品目の食品

を購入し、地域別食品摂取量に基づいて、それ

らの食品を計量し、食品によっては調理した後、

食品群ごとに混合均一化したものを試料とし

た。作製した TD 試料は、分析に供すまで-20℃

で保存した。 

 14 食品群の内訳は，次のとおりである。 

 

  1 群：米、米加工品 

  2 群：米以外の穀類、種実類、いも類 

  3 群：砂糖類、菓子類 

  4 群：油脂類 

  5 群：豆類、豆加工品 

  6 群：果実、果汁 

  7 群：緑黄色野菜 

  8 群：他の野菜類、キノコ類、海草類 

  9 群：酒類、嗜好飲料 

  10 群：魚介類 

  11 群：肉類、卵類 

  12 群：乳、乳製品 

  13 群：調味料 

  14 群:飲料水 

 

 1～9 群、及び 12～14 群は、各機関で 1 セッ

トの試料を調製した。10 及び 11 群はダイオキ

シン類の主要な摂取源であるため、8 機関が各

群 3 セットずつ調製した。これら 3 セットの試

料調製では、魚種、産地、メーカー等が異なる

食品を含めた。各機関で 3 セットずつ調製した

10 及び 11群の試料はそれぞれの試料を分析に

供した。一方、1～9 群及び 12～14 群は、各機

関の食品摂取量に応じた割合で混合した共通

試料とし、分析に供した。 

Ⅰ-2. 分析対象項目及び目標とした検出限界値 

 分析対象項目は、WHO が毒性係数（TEF）を

定めた PCDDs 7 種、PCDFs 10 種及び Co-PCBs 

12 種の計 29 種とした。ダイオキシン類各異性

体の目標とした検出下限値（LOD）は以下のと

おりである。 

                       検出下限値 

                1-3,5-13 群   4 群  14 群 

PCDDs               (pg/g) (pg/g) (pg/L) 

2,3,7,8-TCDD           0.01    0.05    0.1 

1,2,3,7,8-PeCDD        0.01    0.05    0.1 

1,2,3,4,7,8-HxCDD      0.02    0.1     0.2 

1,2,3,6,7,8-HxCDD      0.02    0.1     0.2 

1,2,3,7,8,9-HxCDD      0.02    0.1     0.2 

1,2,3,4,6,7,8-HpCDD    0.02    0.1     0.2 

1,2,3,4,6,7,8,9-OCDD   0.05    0.2     0.5 

PCDFs                                

2,3,7,8-TCDF            0.01    0.05   0.1 

1,2,3,7,8-PeCDF         0.01    0.05   0.1 

2,3,4,7,8-PeCDF         0.01    0.05   0.1 

1,2,3,4,7,8-HxCDF       0.02    0.1    0.2 

1,2,3,6,7,8-HxCDF       0.02    0.1    0.2 

1,2,3,7,8,9-HxCDF       0.02    0.1    0.2 

2,3,4,6,7,8-HxCDF       0.02    0.1    0.2 

1,2,3,4,6,7,8-HpCDF     0.02    0.1    0.2 

1,2,3,4,7,8,9-HpCDF     0.02    0.1    0.2 

1,2,3,4,6,7,8,9-OCDF    0.05    0.2    0.5 

Co-PCBs                               

3,3',4,4'-TCB(#77)          0.1   0.5   1   

3,4,4',5-TCB(#81)           0.1   0.5   1 

3,3',4,4',5-PeCB(#126)      0.1   0.5   1 

3,3',4,4',5,5'-HxCB(#169)   0.1   0.5   1 

2,3,3',4,4'-PeCB(#105)      1     5    10 

2,3,4,4',5-PeCB(#114)       1     5    10 

2,3',4,4',5-PeCB(#118)      1     5    10 

2',3,4,4',5-PeCB(#123)      1     5    10 

2,3,3',4,4',5-HxCB(#156)    1     5    10 

2,3,3',4,4',5'-HxCB(#157)   1     5    10 

2,3',4,4',5,5'-HxCB(#167)   1     5    10 

2,3,3',4,4',5,5'-HpCB(#189) 1     5    10 
Ⅰ-3. 分析方法 
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 ダイオキシン類の分析法は、「食品中のダイ

オキシン類測定方法ガイドライン」（厚生労働

省、平成 20 年 2 月）に従った。 

 昨年度までは、11 群以外の食品群のダイオキ

シン類分析に、SP-2331、DB-17 及び HT8-PCB

を GC 用分析カラムとして使用していた。しか

し、SP-2331 カラムの劣化（分離能低下など）

する速度が著しく早くなったため、信頼性のあ

る分析結果を得ることが困難となった。そこで、

今年度からは GC 用分析カラムとして BPX-

DXN 及び RH-12ms を使用した。これらの測

定条件を表 1 及び表 2 に示した。なお、11 群

のダイオキシン類分析については昨年度と同

様であり、既報に従った。 

Ⅰ-4. 分析結果の表記 

 調査結果は、一日摂取量を体重あたりの毒性

等量（pg TEQ/kg bw/day）で示した。TEQ の算

出には 2005 年に定められた TEF を使用し、分

析値が LOD 未満の異性体濃度をゼロとして計

算（以下、ND=0と略す）した。Global Environment 

Monitoring System（GEMS）では、分析値が LOD

未満となった場合は ND=LOD/2 として摂取量

を推定する方法も示されているが、これは ND

となった試料が全分析試料の 60%以下である

ことが適用の条件になっている。昨年度の報告

書で示したとおり、10 群と 11 群以外では異性

体の検出率は極めて低くなる。このようなこと

から、ND=LOD/2 により推定したダイオキシン

類摂取量の信頼性は低く、摂取量を著しく過大

評価する可能性が高いため、ND=0 として摂取

量を推定した結果のみを示した。 

 

II.トータルダイエット試料の分析による PCBs

摂取量推定 

Ⅱ-1. TD 試料 

国民平均の PCBs 摂取量を推定するための

TD 試料は、全国 10 地域の衛生研究所等で調製

した。厚生労働省が実施した平成 23～25 年度

の国民健康・栄養調査の地域別食品摂取量（1

歳以上）を項目ごとに平均し、各食品の地域別

摂取量とした。各地の小売店から食品を購入し、

地域別食品摂取量に基づいて、それらの食品を

計量し、食品によっては調理した後、食品群ご

とに混合均一化したものを試料とした。過去の

研究からPCBs摂取量に占める割合の高い食品

群は、10 群（魚介類）と 11 群（肉類、卵類）

であることが判明しているため、これら二つの

食品群を分析対象とした。 

Ⅱ-2. PCBs 分析 

Ⅱ-2-1.試薬 

クリーンアップスパイク標準溶液は、（株）

ウェリントンラボラトリージャパンより

TPCB-LCS-A500 を購入した。シリンジスパイ

ク標準溶液は、（株）ウェリントンラボラトリ

ージャパンより TPCB-IS-A-STK を購入した。

検量線用 PCBs 標準溶液は、（株）ウェリント

ンラボラトリージャパンより TPCB-CVS-A を

購入した。209 異性体確認用標準溶液は、M-

1668A-1-0.01X、M-1668A-2-0.01X、M-1668A-

3-0.01X、M-1668A-4-0.01X、M-1668A-5-0.01X

（和光純薬工業株式会社）を等容量混合したも

のを使用した。 

アセトン(ダイオキシン類分析用) 、エタノー

ル(ダイオキシン類分析用)、ジクロロメタン

（ダイオキシン類分析用）、水酸化カリウム(特

級)、ヘキサン(ダイオキシン類分析用)、ヘキサ

ン洗浄水(残留農薬試験用)、無水硫酸ナトリウ

ム(PCB 分析用)、アルミナは関東化学（株）よ

り購入した。ノナン(ダイオキシン類分析用)、

塩化ナトリウム（特級）は和光純薬(株) より購

入した。 

多層シリカゲルカラム（内径 15 mm、長さ 9.5 

cm のカラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、シリカ

ゲル 0.9 g、44%硫酸シリカゲル 3.0 g、シリカゲ

ル 0.9 g、及び無水硫酸ナトリウム 2 g 順次充

填）は、ジーエルサイエンス（株）より購入し

た。アルミナカラムは、内径 15 mm、長さ 30 

cm のカラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、アルミ

ナ 15 g、無水硫酸ナトリウム 2 g を順次充填し

作製した。 

GC キャピラリーカラムは、関東化学(株)社

製の HT8-PCB を使用した。 
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Ⅱ-2-2.機器 

GC: 7890B GC System (Agilent Technologies) 

MS: Mstation JMS-700 (日本電子(株)社製) 

Ⅱ-2-3.  試験溶液の調製 

均一化した試料 20 gをビーカーに量りとり、

クリーンアップスパイク 40 µL を加えた後、1 

mol/L 水酸化カリウムエタノール溶液を 100 

mL 加え室温で 16 時間、スターラーで撹拌し

た。このアルカリ分解液を分液ロートに移した

後、水 100 mL、ヘキサン 100 mL を加え 10 分

間振とう抽出した。静置後、ヘキサン層を分取

し、水層にヘキサン 70 mL を加え同様の操作

を 2 回行った。ヘキサン抽出液を合わせ、2%塩

化ナトリウム溶液 100 mL を加えて緩やかに揺

り動かし、静置後、水層を除き同様の操作を繰

り返した。ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫

酸を適量加え、緩やかに振とうし、静置後、硫

酸層を除去した。この操作を硫酸層の着色が薄

くなるまで繰り返した。ヘキサン層をヘキサン

洗浄水 10 mL で 2 回洗浄し、無水硫酸ナトリ

ウムで脱水後、溶媒を留去し約 2 mL のヘキサ

ンに溶解した。多層シリカゲルをヘキサン 100 

mL で洗浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサ

ン 50 mL で溶出した。溶出液は溶媒を留去し、

約 2 mL のヘキサンに溶解した。ヘキサンで湿

式充填したアルミナカラムに試験溶液を注入

し、ヘキサン 100 mL で洗浄後、20%（v/v）ジ

クロロメタン含有ヘキサン 100 mL で溶出した。

溶媒を留去し、シリンジスパイク 100 µL を加

え、GC/MS 試験溶液とした。 

Ⅱ-2-4. 高分解能 GC/MS 測定条件 

カラム：HT8-PCB（関東化学(株)社製) 内径 0.25 

mm×60 m  

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：280℃ 

注入量：2.0 µL 

昇温条件：100℃(1 分保持)-20℃/分-180℃-

2℃/分-260℃-5℃/分- 300℃(22 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.0 mL/分) 

MS 導入部温度：300℃ 

イオン源温度：300℃ 

イオン化法：EIポジティブ 

イオン化電圧：38 eV 

イオン化電流：600 µA 

加速電圧：～10.0 kV 

分解能：10,000 以上 

モニターイオン： 

 

Ⅱ-2-5. 検量線の作成 

一塩素化ビフェニル モノクロロビフェニル（MoCBs）

　定量イオン：m/z 188.0393 , 確認イオン：m/z 190.0364

二塩素化ビフェニルジクロロビフェニル（DiCBs）

　定量イオン：m/z 222.0003 , 確認イオン：m/z 223.9974

三塩素化ビフェニルトリクロロビフェニル（TrCBs）

　定量イオン：m/z 255.9613 , 確認イオン：m/z 257.9587

四塩素化ビフェニル テトラクロロビフェニル（TeCBs）

　定量イオン：m/z 289.9224 , 確認イオン：m/z 291.9195

五塩素化ビフェニルペンタクロロビフェニル（PeCBs）

　定量イオン：m/z 323.8834 , 確認イオン：m/z 325.8805

六塩素化ビフェニルヘキサクロロビフェニル（HxCBs）

　定量イオン：m/z 359.8415 , 確認イオン：m/z 361.8386

七塩素化ビフェニルヘプタクロロビフェニル （HpCBs）

　定量イオン：m/z 393.8025 , 確認イオン：m/z 395.7996

八塩素化ビフェニルオクタクロロビフェニル（OcCBs）

　定量イオン：m/z 427.7636 , 確認イオン：m/z 429.7606

九塩素化ビフェニルノナクロロビフェニル（NoCBs）

　定量イオン：m/z 461.7246 , 確認イオン：m/z 463.7216

十塩素化ビフェニルデカクロロビフェニル（DeCB）

　定量イオン：m/z 497.6826 , 確認イオン：m/z 499.6797
13C12標識 MoCB

　定量イオン：m/z 200.0795 , 確認イオン：m/z 202.0766
13C12標識 DiCBs

　定量イオン：m/z 234.0406 , 確認イオン：m/z 236.0376
13C12標識 TrCBs

　定量イオン：m/z 268.0016 , 確認イオン：m/z 269.9986
13C12標識 TeCBs

　定量イオン：m/z 301.9626 , 確認イオン：m/z 303.9597
13C12標識 PeCBs

　定量イオン：m/z 335.9237 , 確認イオン：m/z 337.9207
13C12標識 HxCBs

　定量イオン：m/z 371.8817 , 確認イオン：m/z 373.8788
13C12標識 HpCBs

　定量イオン：m/z 405.8428 , 確認イオン：m/z 407.8398
13C12標識 OcCBs

　定量イオン：m/z 439.8038 , 確認イオン：m/z 441.8008
13C12標識 NoCBs

　定量イオン：m/z 473.7648 , 確認イオン：m/z 475.7619
13C12標識 DeCB

　定量イオン：m/z 509.7229 , 確認イオン：m/z 511.7199
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相対感度係数法により検量線を作成した。検

量線作成用標準液（6点）に対して 3回測定を

実施し、計 18 点の測定データを得た。各測定

データについて、各分析対象物質とそれに対応

するクリーンアップスパイクとの相対感度係

数（RRF）、及びクリーンアップスパイクとそれ

に対応するシリンジスパイクの相対感度係数

（RRFss）を算出した。検量線作成用標準液に

含まれる分析対象物質の内、同一の化学構造の

クリーンアップスパイクがない分析対象物質

については、同一塩素数に含まれるクリーンア

ップスパイクの平均の面積値を使用して RRF

を算出した。検量線作成時の測定データにおけ

るRRF及び RRFssの変動係数は15%以内を目標

とした。 

Ⅱ-2-6. 検出下限値及び定量下限値 

最低濃度の検量線作成用標準液を 5 倍に希

釈した標準溶液を GC/MS により分析し、S/N=3

に相当する濃度を検出下限値（LOD）、S/N=10 に

相当する濃度を定量下限値（LOQ）として求め

た。標準溶液に含まれていない PCBs 異性体に

ついては、同一塩素数に含まれる PCBs 異性体

の平均の S/N を使用して LOD 及び LOQ を求め

た。また、操作ブランク試験を 5回行い、ブラ

ンクが認められる分析対象物については、ブラ

ンクの標準偏差の 3倍を LOD、10 倍を LOQ とし

て求めた。S/N から算出した値と比較し、大き

い方を LOD、又は LOQ とした。 

Ⅱ-2-7. 試験溶液の測定 

試験溶液の測定開始時には 3 濃度の検量線

作成用標準液を測定して、RRF 及び RRFss を

求めた。これらの値が、検量線作成時の RRF 及

び RRFss と比較し、±15%以内であることを確

認した。検量線作成時の RRF 及び RRFss を用

いて、試験溶液に含まれる各PCBsを定量した。

試験溶液より得られた分析対象物質のシグナ

ルが検量線作成用標準液の範囲外となった場

合は、外挿により定量値を算出した。操作ブラ

ンク値が認められた PCBs 異性体は、操作ブラ

ンク値を差し引いた。なお、検量線作成用標準

液に含まれないPCBs異性体の溶出位置は、209

全異性体を含むPCBs標準溶液を使用して決定

した。 

Ⅱ-2-8. 分析対象とした PCBs 異性体 

総 PCBs は、全 PCBs 異性体（209 異性体）

の合計値とした。 

NDL-PCBs は Co-PCBs である 12 異性体以

外の PCBs 異性体の合計値とした。なお、 Co-

PCBs に分類される PCB 105 は、NDL-PCBs で

ある PCB 127 と GC カラムでのピークの分離

が不十分であった。しかし、PCB 127 はカネク

ロール中での存在量が極めて微量であるため、

実質上はゼロとみなせると考えられたため、本

研究では PCB 105 のピークとして取り扱った。 

6PCBs は PCB 28, 52, 101, 138, 153, 180 の合計

値とした。なお、PCB 52 は PCB 69 と GC カラ

ムでのピークの分離が不十分であった。PCB 

69 はカネクロール中での存在量が極めて微量

であるため、実質上はゼロとみなせると考えら

れたため、本研究では PCB 52 のピークとして

取り扱った。Ⅱ-2-9．PCBs 摂取量の推定 

 TD 試料における分析対象物の濃度に、各食

品群の食品摂取量を乗じてPCBs摂取量を推定

した。TD 試料において LOD 未満の異性体濃

度はゼロ（ND=0）として計算した。平成 25 年

度より高分解能 GC/MS による PCBs 分析を実

施することで、LOD を十分に低く設定できて

いるため、仮に LOD 未満の濃度で極微量に含

まれる PCBs 異性体が存在していても、推定さ

れる摂取量に与える影響はごく僅かである。平

成 25 年度の報告では、ND となった異性体に

LOD の 1/2 の異性体濃度をあてはめて PCBs

摂取量を推定したが、ND=0 として計算した

PCBs 摂取量と僅か数%程度の差のみであった。 

 

Ⅲ.元素類摂取量推定 

Ⅲ-1. TD 試料の調製 

日本人の日常的な食事(日常食)からの各元

素類摂取量を推定するため、日常食のモデル

となる TD試料を MB方式により調製した。試

料に含める食品数を多くすることと、地域に
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よる食品摂取パターンの違いを考慮し、TD 試

料の調製は、全国 10地域の地方衛生研究所等

で行った。TD試料は 2017 年 5月から 10月ま

での間に調製された。統計法に基づく申請手

続きを経て入手した、平成 23年度～25年度

の 3年間分の国民健康・栄養調査の結果を地

域別に集計し、該当する地域における個々の

食品の平均消費量を求めた。この集計では、

年齢や性別を要素としていないため、該当地

域における各食品の全年齢層平均消費量が集

計結果である。各地域の協力研究者は、小売

店から食品を購入し、茹でる、焼く等の一般

的な調理を行ってから、該当地域における 1

日当たりの消費量に従って秤量し、混合・均

質化することで試料を調製した。分析に必要

な均質性を確保する目的から、調製時に試料

に加水される場合があるが、その量は、摂取

量を算出する過程において考慮されている。 

 TD 試料は、混合・均質化の際に組み合わせ

る食品の種類に応じて、下記 14群に分割して

調製した。1群:米及びその加工品、2群:雑

穀・芋、3群:砂糖・菓子類、4群:油脂類、5

群:豆・豆加工品、6:果実類、7群:有色野

菜、8群:その他の野菜・海草類、9群:嗜好飲

料、10群:魚介類、11群:肉・卵、12群:乳・

乳製品、13群:調味料、14群:飲料水。 

 各地域で調製された TD試料は、変質等によ

る分析結果への影響に配慮し、不活性容器に

入れ冷凍状態を保ちつつ、国立医薬品食品衛

生研究所に収集された。全ての分析は、国立

医薬品食品衛生研究所で実施した。 

Ⅲ-2. 分析 

元素類の一斉分析、総水銀(total Hg)の分

析、メチル水銀(MeHg)の分析及び、無機ヒ素

(iAs)の分析には、昨年度までに報告した各種

方法をその実施の適正を確認した後に使用し

た。元素類一斉分析法の対象元素は、以下の

14元素である。ホウ素(B)、アルミニウム

(Al)、クロム(Cr)、コバルト(Co)、ニッ

ケル(Ni)、総ヒ素(total As)、セレン

(Se)、モリブデン(Mo)、カドミウム

(Cd)、スズ(Sn)、アンチモン(Sb)、バリ

ウム(Ba)、鉛(Pb)、ウラン(U)。  

Ⅲ-3. 摂取量の推定及び解析 

 TD 試料における各種有害物質の濃度に、

食品消費量(正確には、食品消費量に応じて

調製した TD 試料の量)を乗じて有害物質摂取

量を推定した。 

 2013 年～2017 年の 5年間に蓄積されたデー

タをまとめて解析し、各種元素類摂取量推定

値や摂取量に寄与する食品群の変動を明らか

にし、原因等について考察した。 

 

Ⅳ.デクロラン類摂取量推定 

Ⅳ-1. 試料・試薬等 

Ⅳ-1-1. 試料 

日本人が日常的な食事から摂取するデクロ

ラン類の量を推定するため、2016 年に全国 10

地域で MB 方式により調製された TD 試料を用

いた。TD 試料の詳細な情報は本報告書におけ

る「元素類摂取量推定の部」に示した。 

Ⅳ-1-2. 標準物質 

Dechlorane(ネイティブ体と 13C-ラベル体)及び

Dec 602(13C-ラベル体)の各標準溶液は

Cambridge Isotope 製を、CP 及び DP の各種標

準溶液は Wellington Laboratories製を、Dec 

602、Dec603 及び Dec604 の各標準溶液は

Santa Druz製を使用した。これらをノナンで

適宜希釈・混合し分析に用いた(表 2)。シリン

ジスパイクには 13C12-2,2’,3,4,4’,5,5’-

heptabromodiphenylether(13C-PBDE180)を使用
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した。 

Ⅳ-1-3. 試薬及び器材 

アセトン、ヘキサン、ジクロロメタン、ノ

ナン、無水硫酸ナトリウム及び塩化ナトリウ

ムは関東化学製のダイオキシン類分析用又は

残留農薬・PCB 試験用を用いた。硫酸は和光

純薬工業製の有害金属測定用を使用した。フ

ロリジルカートリッジカラムは Waters製の

Sep-pak Vac RC (500 mg)を使用した。スルホキ

シドカラムは Supelco 製の Supelclean Sulfoxide 

(3 g)を用いた。ガラスビーズは、0.991～1.397 

mm の粒度のソーダガラス製を使用した。 

Ⅳ-2. 機器及び使用条件 

Ⅳ-2-1. 高分解能ガスクロマトグラフ・質量分

析計(HRGC/HRMS) 

HRGC/HRMS の GC は Agilent A 7890を MS

は Waters AutoSpec Premier を使用した。表 3

に示した分析条件でデクロラン類を測定し

た。SIM 測定におけるフラグメントイオン

は、各化合物の親イオンに相当する m/z では

なく、各化合物から生成するフラグメントイ

オンの m/z を選択した。 

Ⅳ-2-2. 高速溶媒抽出装置 

高速溶媒抽出(ASE)には Thermofisher Scientific

製の大容量型装置 ASE-350 を使用した。抽出

条件は下記の通りとした。 

セル温度：100℃、セル圧力：1500 psi、加熱

時間：7 分、静置時間：10 分、抽出サイクル

数：2、抽出溶媒：ヘキサン 

Ⅳ-3. 実験操作 

前報に従いデクロラン類の分析を実施し

た。分析で使用したガラス器具類は予めアセ

トン、ヘキサンで洗浄し、ダイオキシンフリ

ーオーブンで 450 ℃、4 時間加熱処理した。

TD 試料(第 4 群を除く)約 10 g をビーカーに正

確に量りとり、凍結乾燥後、ガラスビーズを

加えて混合し、クリーンアップスパイク

(13C10-Dechlorane、13C10-Dec 602、13C10-

anti-DP、13C10-syn-DP を各 250 pg 相当)を添

加し、ヘキサンで高速溶媒抽出を行った。抽

出液を濃縮し、硫酸処理、フロリジルカラ

ム、スルホキシドカラムで精製した。スルホ

キシドカラム精製は、岩村らの方法を参考に

行った。あらかじめアセトン、ヘキサンの順

でコンディショニングしたカラムに試料液を

負荷し、ヘキサンで不純物を除去した。次に

50 %アセトン/ヘキサンでデクロラン類を溶出

した。 

溶出液を濃縮し、測定バイアルに移し、シ

リンジスパイク(13C-PBDE180 を 500 pg相当)

を添加した。ノナンで全量を約 50 µL とした

ものを最終検液とし、このうち 1 µL を

HRGC/HRMS に注入して測定した。4 群の TD

試料は約 5 g を精秤し、ヘキサンで希釈後、

硫酸処理以降は他の食品群と同様な精製を行

った。 

 

V.GC-MS/MS を用いた魚中のダイオキシン類

分析の基礎検討 
V-1. 試料 

魚試料は関東地方の小売店で購入した。筋肉

部をホモジナイザーで均一化し分析に供した。

認証標準試料として、WMF-01（キングサーモ

ン切り身の凍結乾燥物）を（株）ウェリントン

ラボラトリージャパンより購入した。 

V-2.試薬 

クリーンアップスパイク標準溶液は、（株）

ウェリントンラボラトリージャパンより NK-

LCS-AD、MBP-MXF、及び MBP-MXK を購入

した。シリンジスパイク標準溶液は、（株）ウ

ェリントンラボラトリージャパンより NK-SS-

F 及び MBP-79-500 を購入した。PCDD/PCDFs

混合溶液は、（株）ウェリントンラボラトリー

ジャパンより NK-ST-B4 を購入した。検量線用

PCDD/PCDFs標準溶液はNK-ST-B4、NK-LCS-

AD 及び NK-SS-F を混合して調製した。検量線

用 Co-PCBs 標準溶液は、（株）ウェリントンラ

ボラトリージャパンより FAT-CS1～CS5 を購

入した。 

アセトン(ダイオキシン類分析用) 、メタノー

ル(ダイオキシン類分析用)、ジクロロメタン
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（ダイオキシン類分析用）、水酸化カリウム(特

級)、ヘキサン(ダイオキシン類分析用)、ヘキサ

ン洗浄水(残留農薬試験用)、無水硫酸ナトリウ

ム(PCB 分析用)、アルミナは関東化学（株）よ

り購入した。ノナン(ダイオキシン類分析用)、

塩化ナトリウム（特級）は和光純薬(株) より購

入した。 

多層シリカゲルカラム（内径 15 mm、長さ 30 

cm のカラムにシリカゲル 0.9 g、2%KOH シリ

カゲル 3 g、シリカゲル 0.9 g、44%硫酸シリカ

ゲル 4.5 g、22%硫酸シリカゲル 6 g、シリカゲ

ル 0.9 g、10%硝酸銀シリカゲル 3 g、シリカゲ

ル 0.9 g 及び無水硫酸ナトリウム 6 g 順次充填）

は、ジーエルサイエンス（株）より購入した。

アルミナカラムは、内径 15 mm、長さ 30 cm の

カラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、アルミナ 15 

g、無水硫酸ナトリウム 2 g を順次充填し作製

した。活性炭分散シリカゲルリバースカラムは

関東化学（株）より購入した。 

GC キャピラリーカラムは、DB-5ms UI、DB-

17 をアジレント・テクノロジー株式会社より、

HT8 を関東化学(株)より購入した。 

V-3.機器 

ホモジナイザー:レッチェ社製 GM200 

GC-MS/MS: Agilent（Hewlett-Packard）社製 

7890A/7000B 

V-4．GC-MS/MS によるダイオキシン類分析 

V-4-1. 試験溶液の調製 

試験溶液調製のフローチャートを図 1 に示し

た。均一化した試料 50 g（認証標準試料は 2～

9 ｇ）をビーカーに量りとり、クリーンアップ

スパイク（13C 標識した PCDD/Fｓ 各 100 pg

（OCDD/F は 200 pg）、ノンオルト PCBｓ 各

100 pg、モノオルト PCBｓ 各 2.5 ng）を加えた

後、2 mol/L 水酸化カリウム水溶液を 200 mL 加

え室温で約 16 時間放置した。このアルカリ分

解液を分液ロートに移した後、メタノール 150 

mL、ヘキサン 100 mL を加え 10 分間振とう抽

出した。静置後、ヘキサン層を分取し、水層に

ヘキサン 70 mL を加え同様の操作を 2 回行っ

た。ヘキサン抽出液を合わせ、2%塩化ナトリウ

ム溶液 150 mL を加えて緩やかに揺り動かし、

静置後、水層を除き同様の操作を繰り返した。

ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫酸を適量

加え、緩やかに振とうし、静置後、硫酸層を除

去した。この操作を硫酸層の着色が薄くなるま

で繰り返した。ヘキサン層をヘキサン洗浄水

10 mL で 2 回洗浄し、無水硫酸ナトリウムで脱

水後、溶媒を留去し約 2 mL のヘキサンに溶解

した。多層シリカゲルをヘキサン 200 mL で洗

浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサン 200 mL

で溶出した。溶出液は溶媒を留去し、約 2 mL

のヘキサンに溶解した。ヘキサンで湿式充填し

たアルミナカラムに試験溶液を注入し、ヘキサ

ン 150 mL で洗浄後、2%（v/v）ジクロロメタン

含有ヘキサン 200 mL でモノオルト PCBs 分画

を溶出した。次いで、60%（v/v）ジクロロメタ

ン含有ヘキサン 200 mL で PCDD/PCDFs 及び

ノンオルト PCBs 分画を溶出した。モノオルト

PCBs 分画は溶媒を留去し、シリジンスパイク

500 μL（13C標識体 2.5 ng）を添加しGC-MS/MS

に供した。PCDD/PCDFs 及びノンオルト PCBs

分画は溶媒を留去した後、活性炭分散シリカゲ

ルリバースカラムに注入し、10 分程度放置し

た。25%（v/v）ジクロロメタン含有ヘキサン 80 

mL でカラムを洗浄後、カラムを反転させ、ト

ルエン 80 mL で PCDD/PCDFs 及びノンオルト

PCBs 分画を溶出した。溶媒を留去後、シリジ

ンスパイク 20 μL（13C 標識体各 100 pg）を添

加し GC-MS/MS に供した。 

V-4-2. GC-MS/MS 測定条件 

１）GC 条件 

①2,3,7,8－TCDD、1,2,3,7,8－PeCDD、1,2,3,7,8

－PeCDF、1,2,3,4,7,8－HxCDF、1,2,3,6,7,8－

HxCDF 

カラム：DB-5ms UI（内径 0.25 mm×60 m、膜

厚 0.25 μm） 

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：250℃ 

注入量：3.0 µL 
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昇温条件：120℃(2 分保持)-25℃/分-250℃(5 分

保持)-3℃/分- 300℃(12 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.2 mL/分) 

②1,2,3,4,7,8－HxCDD、1,2,3,6,7,8－HxCDD、

1,2,3,7,8,9－HxCDD、1,2,3,4,6,7,8－HpCDD、

OCDD、2,3,7,8－TCDF、2,3,4,7,8－PeCDF、

1,2,3,7,8,9－HxCDF、 2,3,4,6,7,8－HxCDF、

1,2,3,4,6,7,8－HpCDF、1,2,3,4,7,8,9－HpCDF、

OCDF 

カラム：DB-17（内径 0.25 mm×60 m、膜厚 0.25 

μm） 

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：250℃ 

注入量：3.0 µL 

昇温条件：130℃(2 分保持)-30℃/分-200℃-3℃

/分- 280℃(30 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.5 mL/分) 

③Co-PCBs 

カラム：HT8（内径 0.22 mm×50 m、膜厚 0.25 

μm） 

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：260℃ 

注入量：3.0 µL 

昇温条件：130℃(1 分保持)-15℃/分-220℃(5 分

保持)-2℃/分-300℃(1 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.0 mL/分) 

２）MS/MS 条件 

イオン化法： EI； イオン化電圧： 70 eV； 

トランスファーライン温度： 280℃； イオン

源温度： 280℃； 四重極温度： 150℃； 測

定モード： MRM 

PCDD/PCDFs 及び Co-PCBs 測定の MRM 条

件を表１に示した。 

V-4-3. 検量線の作成 

相対感度係数法により検量線を作成した。検

量線作成用標準液（5 点）に対して 3 回測定を

実施し、計 15 点の測定データを得た。検量線

作成用標準液の組成と濃度を表 2 に示した。各

測定データについて、各分析対象物質とそれに

対応するクリーンアップスパイクとの相対感

度係数（RRF）、及びクリーンアップスパイクと

それに対応するシリンジスパイクの相対感度

係数（RRFss）を算出した。検量線作成時の測

定データにおける RRF の変動係数は 10%以内、

RRFss の変動係数は 20%以内を目標とした。 

V-4-4. 検出下限値及び定量下限値 

最低濃度の検量線作成用標準液を GC-

MS/MS により繰り返し測定（10 回）し、測定

値の標準偏差（σ）を求め、3σを検出下限値

（LOD）、10σを定量下限値（LOQ）とした。

また、操作ブランク試験を 6 回行い、操作ブラ

ンクが認められる分析対象物については、操作

ブランク値の標準偏差の 3 倍を LOD、10 倍を

LOQ として求めた。検量線作成用標準液の繰

り返し測定から算出した値と比較し、大きい方

を本分析法の LOD 及び LOQ とした。 

V-4-5. 試験溶液の測定 

試験溶液の測定開始時には 3 濃度の検量線

作成用標準液を測定して、RRF 及び RRFss を

求めた。これらの値が、検量線作成時の RRF 及

び RRFss と比較し、RRF については±10%以内、

RRFss については±20%以内であることを確認

した。検量線作成時の RRF 及び RRFss を用い

て、試験溶液に含まれる各 PCBs を定量した。

試験溶液より得られた分析対象物質と内標準

物質の面積比が検量線作成用標準液の面積比

の範囲外となった場合は、外挿により定量値を

算出した。操作ブランク値が認められた異性体

は、操作ブランク値を差し引いた。 

V-5. 高分解能 GC/MS によるダイオキシン類

分析 

 食品中のダイオキシン類分析の暫定ガイドラ

インに従った。前処理と GC 条件は GC-MS/MS

分析とほぼ同様の条件とした。 
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Ⅵ.有害物質（有機フッ素化合物）摂取量推定に

不可欠な分析法開発 

VI-1 試薬及び機器 

試薬：本実験に用いた試薬は、アセトニトリル

（和光純薬社製）、メタノール（和光純薬社製）、

n-ヘキサン（和光純薬社製）、ギ酸（和光純薬社

製）、 アンモニア水（和光純薬社製）、 酢酸ア

ンモニウム（和光純薬社製）である。 

標準溶液の調製方法：PFBA、PFPeA、PFHxA、

PFHpA、PFOA、PFNA、PFDA、PFUdA、PFDoA、

PFTrDA、PFTeDA、PFHxS、PFOS はメタノー

ルを用いて、1000 μg/mL（ppm）の標準原液に

調製した。PFBS、PFHpS、ipPFNS、PFDS、PFDoS、

NaDONA、F-53 は、50 ppm の標準原液とした。

また、 ipPFNA は 45 ppm に調製した。検量線

用標準溶液は、各標準原液からメタノールで希

釈し、100 ng/mL（ppb）の混合液を調整した。

その後、本溶液を段階的に希釈し、検量線用標

準溶液を調製した。 

遠心分離機：日立社製 CF15RN、ホモジナイザ

ー：SPEC 社製 2010 Geno/Grinder、固相抽出カ

ラム：和光純薬社製 PresepⓇ PFC-Ⅱ（60 mg/3 

mL）、LC 装置：Waters社製 Acquity H Class、MS

装置：Waters社製 Xevo TQD 

 

移動相には, 20 mM 酢酸アンモニウム水溶液

(A)/アセトニトリル(B)を使用し, A/B：80/20 (2 

min)から 5/95(20 min)のグラジエントモードで

送液した。 

カラム：GL サイエンス社製 Inertsil C8-4HP 

(2.1×100 mm, 粒子径 3μm,)、カラム温度：40℃、

流速：0.2 mL/min、注入量：10 μL 

MS 装置：測定条件は，エレクトロスプレーイ

オン化法（ESI：ネガティブモード）で行った． 

Capillary voltage: 2.0 kV 

Extractor voltage: 3 V 

RF lens voltage: 2.5 V 

Source temperature: 150oC 

Desolvation temperature: 400oC 

Cone/desolvation gas flows: 50/800 L/hr 

MS/daughter scan ranges:  m/z 50 to 1200 

Cone voltage: 15-50 V 

Collision energy: 15-50 eV 

VI-2 PFCs の前処理方法 

食品の前処理の検討：食品試料 10 g に対し

て、1%ギ酸アセトニトリル溶液 15 mL、ヘキサ

ン 5 mL を加えて、2010 Geno/Grinder（1600 rpm、

15 分間）によりホモジナイズを行う。添加回収

実験のときは、食品試料に 50 ppb の混合標準

溶液を 100 μL 添加し、 室温で 30 分程度馴染ま

せてから抽出操作を実施した。また、その際、

適時、内標準物質溶液も添加している。ホモジ

ナイズの後、試料溶液を遠心分離機で 12000 

rpm で 20 分間行い、上清を別の遠心管に移し

た。本操作は、3 回繰り返した。その後、ヘキ

サン層は除き、アセトニトリル層を濃縮し、3 

mL 程度とした。その溶液に 0.5%ギ酸水溶液を

20 mL 程度加えて混合した。 

 次に、精製過程を実施する。精製には、和光

純薬社製 PresepⓇ PFC-Ⅱを用いた。コンディシ

ョニングには、メタノール 5 mL 及び 0.5%ギ酸

水溶液 5 mL で行った。その後、上記の抽出溶

液をカラムに添加した。抽出液を通過後、精製

水 5 mL でカラムの洗浄を行い、溶出には 1%

アンモニアメタノールもしくはアセトニトリ

ルで行った。本溶液を濃縮乾固し、メタノール

/水（50/50, v/v）100 μL に希釈した。本溶液を

遠心分離し、LC-MS/MS へ注入した。 
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Ⅶ.母乳のダイオキシン類汚染の実態調査と乳

幼児の発達への影響に関する研究 

Ⅶ-1  母乳採取 

初産婦より、産後 1 か月の母乳の提供を受

けダイオキシン類濃度を測定する（岡、金

子、河野、）。生後 1 か月と採取条件を一定と

し、経年的な母乳汚染の変化を判断出来るよ

うに計画している。母乳中ダイオキシン類レ

ベルは、初産婦と経産婦でその分布が異なる

ため、本研究では原則として初産婦に限定し

ている。母乳採取の際には、同時に母親の年

齢、喫煙歴や児の発育状況などの調査用紙へ

の記入を求めた。本年度は、東京大学医学部

附属行院、自治医科大学病院、国立病院機構

長良医療センターにて計 22 人から母乳の提供

を受けた。また、母体の健康状態、1 か月時

の乳児の健康状態について調査用紙による調

査を行った。 

Ⅶ-2.  母乳中のダイオキシン分析 

ダイオキシンとしては、PCDD7 種類、

PCDF10 種類、Co-PCB12 種類と、母乳中では

脂肪含有量を公益財団法人北九州生活科学セ

ンターに委託して測定した。ダイオキシン濃

度の毒性等価量は、2006 年の WHO の毒性等

価係数用いた。脂肪 1G 当たりの毒性等価量

脂肪重量換算 pg-TEQ/g-fat として表記した。

実測濃度が定量下限値未満のものは 0（ゼ

ロ）として算出した。PCDDs（7 種）+ PCDFs

（10 種）+ Co-PCBs（12 種）を総ダイオキシ

ン類濃度と定義し，母乳中ダイオキシン類は

PCDDs（7 種），PCDFs（10 種）および Co-

PCBs（12 種）を同一施設の GC/MS で測定

し，脂肪 1g あたりの毒性等価量で示した。  

(倫理面への配慮) 調査研究は東京大学医学

部、自治医科大学、国立病院機構長良医療セ

ンターの倫理委員会の承認を得て実施した。

調査時には、研究の目的や方法について文書

で説明の上で、書面にて承諾を得た。解析に

ついては、個人情報を除いて匿名化したデー

タベースを用いて解析した。 

 

Ⅷ.国際動向を踏まえた摂取量推定すべき有害

化学物質の探索とその摂取量推定に関する研

究 

世界各国の食品安全担当機関やリスク評価

担当機関によるここ数年の発表を収集した。学

術発表やメディア報道に対応して何らかの発

表を行っている場合にはもとになった文献や

報道についても可能であれば情報収集した。 

 

Ⅸ.リスクを考慮した摂取量推定手法開発 
Ⅸ-1 魚介類摂取量の算出 

平成 22 年度 受託事業（厚生労働省医薬食

品局食品安全部基準審査課）食品摂取頻度・

摂取量調査の特別集計業務報告書（平成 23 

年 1 月 28 日）の食品摂取量データの個別デ

ータを用いた。本データの個別データは小児

（1～6歳）227 人、学童（7～14 歳）381 人、

青年（15～19 歳）288 人、成人（20 歳以上）

3614 人の、最大 12 日（連続しない 3日×4

季節）のもので、このうち、体重の記録のな

かったデータ（青年 3件、成人 27件）を除

く、小児 1619 件、学童 3419 件、青年 2539 件

を使用した。淡水魚、海水魚、缶詰等の魚

278 項目を魚介類 13 区分に分類し、小児（1～

6 歳）、学童（7-14歳）、青年（15-19歳）の摂取量

を算出した。魚介類の 13 区分は、あじ・いわ

し、さけ・ます、たい・かれい類、まぐろ・

かじき類、その他の生魚、貝類、いか・たこ



13 
 

類、えび・かに類、魚介（塩蔵、生干し、乾

物）、魚介（缶詰）、魚介（佃煮）、魚介

（練り製品）、魚肉ハム・ソーセージとし

た。 

Ⅸ-2 魚介類中のダイオキシン類濃度 

魚介類中のダイオキシン類濃度は、厚生労

働省科学研究（平成 10～25 年度）の調査結果

（鮮魚 424、魚介類（軟体・甲殻・貝類）及

びそれらの加工品 384 試料）を使用した。TEF

は WHO2005 年の値を用い、測定結果が NDとな

った場合に 0としたデータを使用した。 

Ⅸ-3 モンテカルロシミュレーション 

魚介類中のダイオキシンデータについて、

データ数が 30 以下であった魚介（佃煮）、魚

介（練り製品）、魚肉ハム・ソーセージの 3区

分は平均値を用いた。データ数が 30 以上であ

ったその他 10 区分の魚介類は、それぞれの濃

度分布に対数正規分布をあてはめて用いた。 

魚介類摂取量予測分布については、全年齢

層と小児それぞれについて、魚介類の区分ご

とに算出した。区分ごとの摂取量分布による

乱数と、同じく区分ごとの魚介類に含まれる

ダイオキシン濃度分布に従う乱数を発生さ

せ、それらを掛け合わせて区分ごとのダイオ

キシン類予測摂取量を求め、その総和を魚介

類からのダイオキシン類予測摂取量とした。

尚、推定した予測摂取量は食品安全委員会で

定められた日本人の標準体重（小児 16.0 kg、

学童 36.5 kg、青年 56.5 kg）を用いて体重当た

りの予測摂取量とした。掛け合わせるシミュ

レーションの試行回数は 20000 回とした。 

分布の乱数発生とモンテカルロシミュレー

ションには Oracle 社製の Crystal Ball 

(Suite)を使用した。 

 

C. 研究結果 

Ⅰ.トータルダイエット試料の分析による塩素

化ダイオキシン類摂取量推定 

7 地区の 8 機関において調製した TD 試料を

分析し、ダイオキシン類摂取量及び各群からの

摂 取 割 合 を 算 出 し た 。 ND=0 の 場 合 の

PCDD/PCDFs、Co-PCBs 及び両者を合計した

ダイオキシン類の値を示した。また、10 及び

11 群は機関毎に 3 試料からの分析値が得られ

るので、10 及び 11 群の各群からのダイオキシ

ン類摂取量の最小値の組み合わせを#1、中央値

の組み合わせを#2、最大値の組み合わせを#3

と示した。従って、PCDD/PCDFs 及び Co-PCBs

摂取量の最小値、中央値、最大値と#1、#2、#3

とは必ずしも一致しない。 

I-1．PCDD/PCDFs 摂取量 

PCDD/PCDFs の一日摂取量は、平均 10.61（範

囲：2.88～52.04）pg TEQ/person/dayであった。

これを、日本人の平均体重を 50 kg として、体

重（kg）あたりの一日摂取量に換算すると、平

均 0.21（範囲：0.06～1.04） pg TEQ/kg bw/day

となった。平成 28 年度は平均 0.18（範囲：0.06

～0.48） pg TEQ/kg bw/day であり、今年度の

平均値はやや高い値であった。また、今年度の

最大値は昨年度と比較すると約 2 倍であった。

東北地区で作製した 11 群試料（ #3）の

PCDD/PCDFs 摂取量が顕著に高く、一日摂取

量の平均値及び最大値に大きな影響を与えて

いた。過去 3 年（平成 26～28 年度）の調査結

果をみると、同地区の 11 群の PCDD/PCDFｓ

摂取量が毎回、最大となるようなことはなかっ

た。本年度は同地区の 11 群を調製する際に、

高濃度の PCDD/PCDFs を含有する食品が偶発

的に含まれた結果、摂取量が高くなったと考え

られた。PCDD/PCDFs 摂取量に対する寄与率

が高い食品群は、10 群（魚介類）69.8%、11 群

（肉・卵類）28.9%であり、これら 2 群で全体の

98.7%と大部分を占めた。 

I-2．Co-PCBs 摂取量 

Co-PCBs の一日摂取量は、平均 21.91（範囲：
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7.59～46.85）pg TEQ/person/day であり、体重

あたりの摂取量は平均 0.44（範囲：0.15～0.94）

pg TEQ/kg bw/day であった。平成 28 年度は平

均 0.36（範囲：0.13～0.95）pg TEQ/kg bw/day

であり、今年度の平均値はやや高い値であった。

昨年度と比較して Co-PCBs 摂取量の最大値は

ほぼ変わらないものの、複数の 10 群で 30 pg 

TEQ/person/day を越える比較的高い摂取量が

推定されたため、平均値がやや高い値となった

ものと考えられた。来年度の調査でも同様の傾

向が観察されるか注視していく必要があると

考えられる。Co-PCBs 摂取量に対する寄与率

が高い食品群は、10 群（魚介類）96.6%、11 群

（肉・卵類）3.39%であり、これら 2 群で全体の

99.9%と大部分を占めた。 

I-3．ダイオキシン類摂取量 

 PCDD/PCDFs と Co-PCBs を合わせたダイオ

キシン類の一日摂取量は、平均 32.52（範囲：

10.47～88.37）pg TEQ/person/day であり、体

重あたりの摂取量は平均 0.65（範囲：0.21～1.77）

pg TEQ/kg bw/day であった。平均値は日本の

TDI（4 pg TEQ/kg bw/day）の 16%程度であり、

最大値は TDI の 44%程度に相当した。平成 28

年度は平均 0.54（範囲：0.19～1.42）pg TEQ/kg 

bw/day であり、今年度の平均値は昨年度より 2

割ほど高い値であった。  

 ダイオキシン類摂取量に対する寄与率が高い

食品群は、10 群（魚介類）87.8%、11 群（肉・

卵類）11.7%であり、これら 2 群で全体の 99.6%

を占めた。この傾向は昨年度の調査と同様の傾

向であった。また、ダイオキシン類摂取量に占

める Co-PCBs の割合は、67%であった。平成 27

及び 28 年度における割合は 72%及び 67%であ

り、ほぼ 7 割を推移している。 

本研究では、ダイオキシン類摂取への寄与が

大きい 10群及び 11群の試料を各機関で各 3セ

ット調製し、ダイオキシン類摂取量の最小値、

中央値及び最大値を求めている。今年度は、同

一機関であっても、推定されるダイオキシン類

摂取量の最小値と最大値には 1.2～6.9 倍の開

きがあった。平成 28 年度は同一機関における

最小値と最大値の開きは 1.5～4.6 倍であり、

今年度は最小値と最大値の開きが平成 28 年度

と比べやや大きかった。 

 

II.トータルダイエット試料の分析による PCBs

摂取量推定 

Ⅱ-1 PCBs 摂取量の推定 

 全 10 地域で調製した 10 群及び 11 群の分析

結果から PCBs 摂取量を推定した。各地域にお

ける同族体ごとの PCBs 摂取量と、それらの合

計となる総 PCBs 摂取量を推定した。10 群から

の総 PCBs 摂取量は 148～551 ng/person/day

の範囲で推定され、全国平均値は 348 

ng/person/day であった。また、11 群からの総

PCBs 摂取量は 7～29 ng/person/day の範囲で

推定され、全国平均値は 16 ng/person/day であ

った。昨年度の 10 群からの総 PCBs 摂取量は

154～499 ng/person/day、11 群からの全 PCBs

摂取量は 11～45 ng/person/day の範囲であっ

たことから、今年度の総 PCBs 摂取量は昨年度

とよく似た範囲に分布していた。 

また、10 群と 11 群の食品群でも、TD 試料

を作製した地域によらず同族体の割合はよく

似ていた。4 塩素～7 塩素の PCBs が主要であ

り、これらの合計で全体の 81%以上を占めてい

た。カネクロール（KC）の中でも、KC-400、

KC-500、KC-600 の同族体割合は 4 塩素～7 塩

素化 PCBs が主体であり、10 群及び 11 群の同

族体割合はこれらの混合物の同族体の割合と

近かった。昨年度の 11 群については、低塩素

PCBs（1 塩素～3 塩素）の割合が 10 群試料と

比較すると顕著に高い試料がみられたが、本年

度はその様な試料は認められなかった。 

10 群と 11 群からの PCBs 摂取量の合計値算

出 し た 。 総 PCBs 摂 取 量 は 155 ～ 577 

ng/person/day の範囲で推定され、全国平均値

は 364 ng/person/day であった。昨年度の総

PCBs 摂取量の全国平均値は 357 ng/person/day

であり、今年度の総 PCBs 摂取量と非常に近い

値であった。現在、日本では PCBs に暫定 TDI

（5 µg/kg bw/day）が示されている。本研究で
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推定された総 PCBs 摂取量の全国平均値は 364 

ng/person/day であり、体重（50 kg と仮定）あ

たりでは 7.3 ng/kg bw/day であった。この値は

暫定 TDI の僅か 0.15%であった。 

Ⅱ-2 NDL-PCBs 摂取量の推定 

 各地域の TD 試料の分析結果より NDL-PCBs

摂取量を推定した。また、NDL-PCBs 摂取量の

指標異性として使用されている 6 PCBs の摂取

量についてもあわせて推定した。10 群からの

NDL-PCBs摂取量は 135～512 ng/person/dayの

範 囲 で 推 定 さ れ 、 全 国 平 均 値 は 321 

ng/person/day であった。11 群からの NDL-

PCBs 摂取量は 6.1～25 ng/person/dayの範囲で

推定され、全国平均値は 15 ng/person/day であ

った。また、10 群と 11 群からの摂取量を合計

し た NDL-PCBs 摂 取 量 は 、 141 ～ 535 

ng/person/day の範囲で推定され、全国平均値

は 336 ng/person/day であった。10 群と 11 群

からの総 PCBs 摂取量の全国平均値は 364 

ng/person/day であることから、NDL-PCBs は

総 PCBs 摂取量の約 92%を占めていた。 

 NDL-PCBs の指標異性体として用いられる

6PCBs の 10 群からの摂取量は 48～ 183 

ng/person/day の範囲で推定され、全国平均値

は 115 ng/person/day であった。11 群からの摂

取量は 2.5～11 ng/person/day の範囲で推定さ

れ、全国平均値は 5.9 ng/person/dayであった。

また、10 群と 11 群からの摂取量を合計した

6PCBs 摂取量は、51～192 ng/person/day の範

囲で推定され、全国平均値は 121 ng/person/day

であった。 

EFSA では、ヨーロッパにおける食品のモニ

タリング調査結果をもとに、6PCBs は NDL-

PCBs の約 50%を占めると報告している。しか

し、本研究結果では、6PCBs の検出率が 100%

であるにもかかわらず、その割合は 10 群で 34

～38%、11 群で 33～45%であり、昨年度の調査

結果と同様に 50%を下回っていた。指標異性体

の NDL-PCBs に対する割合については汚染源

となるPCBs製品におけるPCBs組成の違いや、

代謝の影響などが影響すると考えられるため、

引き続き検証が必要と考えられる。 

 

Ⅲ.元素類摂取量推定 

Ⅲ-1 各元素類の全国・全年齢層平均摂取量の

推定 

MB 方式により全国 10 地域で TD 試料を調製

し、その分析により得られた値、すなわち TD

試料における各元素類の濃度と、各地域におけ

る食品消費量に基づき、各元素類の地域別全年

齢層平均摂取量(地域別摂取量)を推定した。地

域別摂取量の平均値を全国・全年齢層平均摂取

量(全国摂取量 ave.)とした。 

 本研究では、検出下限(LOD)となる濃度が十

分に低いこと性能評価により実証した分析法

を採用し、1機関内で全ての分析を実施してい

る。そのため、分析による元素類の見逃しが起

こる可能性は低く、健康リスク上意味のある大

きさで、摂取量を過小に推定することはないと

考える。逆に、合理性を欠いたまま保守的な推

定を意図して、1/2LODの値を推定に使用するこ

とが、健康リスク上は意味のない摂取量推定値

を生み出し、誤った懸念にもつながりかねない。

本研究においては、同様に分析値の品質を保証

したこれまでの研究に引き続き、検出下限を下

回った分析結果をNDとし、ND=0として摂取量を

推定した。 

III-2 各元素類の摂取量推定値 

 2017年に調製した全14群のTD試料の分析を

通じ、各元素類の摂取量を推定した。推定さ

れた総摂取量(食品群別摂取量推定値の総和)

すなわち、地域別摂取量の値は、全10地域を

通じて元素ごとに以下の範囲にあった。

B:1248～1648 μg/man/day、Al:1302～6199 

μg/man/day、Ni:82.9～292 μg/man/day、

Se:81.6～105 μg/man/day、Cd:10.6～28.9 
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μg/man/day、Sb:0.4～1.4 μg/man/day、

Ba:345～542 μg/man/day、Pb:2.7～48.7 

μg/man/day、U:0.39～2.4 μg/man/day、

total As:134～473 μg/man/day、total 

iAs:13.3～52.9 μg/man/day、Sn:0.3～1021 

μg/man/day、Cr:10.0～357 μg/man/day、

Co:5.6～19 μg/man/day、Mo:190～261 

μg/man/day、Hg:4.4～11.4 μg/man/day。 

 上記16種の元素類について、地域・食品群

別摂取量推定値を集計し、食品群別摂取量の

全国平均値とその総和となる全国摂取量ave.を

推定した。耐用摂取量(耐用週間摂取量もし

くはその値から便宜的に計算した耐用一日摂

取量)が設定されている元素(B、Al、Ni、

Se、Cd、Sb、Ba、U)とそれ以外の元素(total 

As、iAs、total Hg、Pb、Sn、Cr、Co、Mo)に

2分割して示した。各元素類の全国摂取量ave.

は、以下の通り推定された。B:1432 

μg/man/day、Al:2735 μg/man/day、Ni:150 

μg/man/day、Se:92.0 μg/man/day、Cd:17.8 

μg/man/day、Sb: 0.78 μg/man/day、Ba:430 

μg/man/day、U: 1.17 μg/man/day、total 

As:232 μg/man/day、iAs:21.9 μg/man/day、

total Hg:7.2 μg/man/day、Pb:10.0 

μg/man/day、Sn:179 μg/man/day、Cr:62.5 

μg/man/day、Co: 9.4 μg/man/day、Mo:218 

μg/man/day。 

 総水銀の分析結果を踏まえ、含有の可能性

が高いと判断した10群、11群のTD試料の分析

を通じ、メチル水銀の摂取量を推定した。

2017年に推定したメチル水銀の地域別摂取量

は、全10地域を通じ、3.0～9.2 μg/man/day

の範囲にあった。また、全国摂取量ave.は、

6.1 μg/man/dayと推定された。 

Ⅲ-3  各元素類摂取量の変動 

これまでの研究において、2013年～2015年

の3年間に推定した各元素の地域別摂取量

(TDS実施年ごとにn=10ないし11)をTDSの実施

年ごとに解析し、その変動を明らかにした。そ

の結果、TDSの実施年に依らず、ホウ素、ニッ

ケル、セレン、バリウム、クロム、コバルト、

モリブデン、カドミウムの地域別摂取量の最

大値は最小値の5倍未満の値となり、比較的変

動が小さかった。一方で、アルミニウム、アン

チモン、スズ、鉛、ウランの地域別摂取量の最

大値は最小値の5倍以上となる場合があり、比

較的変動が大きかった。 

  2017年の研究においてもこれまでと同様に、

ホウ素、ニッケル、セレン、バリウム、コバル

ト、モリブデン、カドミウムの摂取量の地域間

変動は小さく、過去の結果によく一致した。特

に、ホウ素、セレン、バリウム、モリブデンの

4つの元素については、2013年以降に推定され

た地域別摂取量の最大値と最小値の比が2を

超えることはまれであり、これら4元素を日本

人は毎日安定して摂取していると言えるだろ

う。2017年に推定されたクロムの地域別摂取

量については、最大値が最小値の約36倍の値

となり、これまでに推定値に比べ変動が大き

かった。クロムはニッケル・クロム鋼として、

フードプロセッサー等の刃の原料として用い

られることのある元素である。そのため、TD試

料調製時に混合のために使用した機器からの

汚染がなかったか等も含め精査が必要と考え

る。 

  アルミニウム、アンチモン、スズ、鉛、ウ

ランのうち、特にスズと鉛の地域別摂取量の

変動は大きく、過去の結果に一致した。 
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スズと鉛それぞれの摂取量の最大値は、対

応する最小値の約3000倍と18倍である。2017

年の推定において最大の鉛摂取量を与えるこ

とになった地域Fにおける2群のTD試料におけ

る鉛濃度は、約0.1 mg/kgであった。2群は「穀

類」に分類される食品により構成される群で

あり、TD試料には多種類の食品が含められて

いる。正確にいうと、TD試料は、穀類そのもの

ではなく、パンやパスタ、ポップコーンやコー

ンフレークといった各種の穀類を原材料とす

る加工食品を主として構成されている。これ

ら多種類の加工食品の集合であるため、2群の

TD試料の鉛濃度を与えた食品について、特定

を含む考察はできない。しかし、摂取量や健康

リスクとは若干異なる考察となりまた、分類

の仕方が異なるため直接比較することはでき

ないが、Codex規格ではCereal grainに0.2 

mg/kgの上限値が設定されていることを考慮

すると注意すべき鉛濃度の食品が本年度のTD

試料には含まれていた可能性がある。スズに

ついては、これまでにも、その濃度が他に比較

して突出して高い食品が、偶発的にTD試料の

調製に含められることがあり、その場合に摂

取量が高くなる可能性を示唆している。スズ

摂取量への寄与が高い食品群は、これまでと

同様に8群であった。スズの摂取量が高くなる

要因は、食品の原料となる農産品における濃

度が高いことではなく、調理・保存・輸送の過

程で使用される容器からの移行である可能性

が高いことをこれまでに考察している。8群に

分類される水煮の野菜等と、2017年の摂取量

への寄与はほとんど見られなかったが6群に

分類される缶詰くだもの類は、上記の容器か

ら移行が考えられる食品である。なお、総ヒ素

の摂取量の最大値は2013年から漸次的に増加

しているように見えるが、特定の地域に限定

して摂取量が増加しているのではなくまた、

全国摂取量ave.にはその傾向が認められないこ

とを補足しておく。 

 これまでに推定されたどの元素類の摂取量

からも、特定の地域と元素との組合せにおい

て安定して大きくなるといった明確な特徴は

認められていない。 摂取量の地域間変動が特

に小さい、ホウ素、セレン、バリウム、モリブ

デンの4つの元素の全国摂取量 ave.の5年間

(2013-2017年)の平均値は以下の通りである。

B:1424 μg/man/day 、 Se:91 μg/man/day 、

Ba:455 μg/man/day、Mo:214 μg/man/day。 

 そのほかの元素類の摂取量については、5年

間分の全国摂取量ave.平均値と標準偏差(括弧

内は相対標準偏差%)を以下に示す。 

Al:3203±3552 μg/man/day(111%)、Ni:147±40 

μg/man/day (27%)、Cd:18±5 μg/man/day (29%)、

Sb:1±2 μg/man/day (139%) 、 Pb:10±9 

μg/man/day (90%)、U:1.1±0.5 μg/man/day 

(46%)、total As:224±76 μg/man/day (34%)、

iAs:18±7 μg/man/day (37%) 、 Sn:157±328 

μg/man/day (208%)、Cr:34±48 μg/man/day 

(143%)、Co:9±3 μg/man/day (30%)、total 

Hg:8±3 μg/man/day (39%) 、 MeHg:6±3  

μg/man/day (47%) 。 

 元素摂取量の大きな変動の要因の1つには、

ある一日の消費のためにどのような食品を選

択するかの偶発性が挙げられるものと考察す

る。極端な例ではあるが、特定メーカーが販売

する原材料や製造方法に変更のない同一の食

品を必ず選択する消費者がおり、その製品に

ある元素が比較的高濃度に含まれていた場合
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に、その食品の消費者におけるある元素の摂

取量は高くなる。後述する耐容摂取量との比

較からは、仮にそのような選択の固定と消費

が毎日繰り返された場合であっても、対象と

している元素類に関しては、健康リスクの懸

念につながるような推定値は得られていない。

ただし、実際の摂取量を精確に推定できてい

るのかについては謙虚に考えなければならな

い。また、全国・全年齢層平均摂取量であるこ

とも忘れてはならない。 

 不要に健康リスクを大きくしないために消

費者が一般にとるべき行動は、より多種類の

食品を偏ることなく選択することだと言える

だろう。また、国民による平均的な摂取量の推

定を目的とするTDSにおいては、個人によって

異なる食品選択と消費の実際をよりよく反映

させるために、可能な範囲でTD試料作製のレ

シピを見直し多様な商品を買い上げ、食品と

して取り扱うことが大事であろうと考える。 

Ⅲ-4 各種元素類の摂取量に寄与する食品群 

総摂取量に対する各食品群別摂取量の寄与

率(食品群別寄与率)を元素ごとに算出した。

寄与率の変動を考察するために、2013年～

2015年の3年間分の摂取量推定値に基づく平

均的な食品群別寄与率と、2016年と2017年の

摂取量推定値に基づく食品群別寄与率とをあ

わせて示した。 

 これまでに明らかにしているとおり、総摂取

量に対する食品群別摂取量の寄与のパターン

及び寄与率は、元素により大きく異なる。ホウ

素、ニッケル、セレン、カドミウム、バリウム、

ウラン、総ヒ素、無機ヒ素、総水銀、コバルト、

モリブデンの総摂取量に対する各食品群の寄

与のパターン並びに寄与率は、3年間の平均と

2016年及び2017年各年度の解析結果がよく一

致し、安定している。一方、アルミニウム、ア

ンチモン、クロム、鉛、スズに関しては、3年

間分の摂取量推定値に基づく平均的な寄与の

パターン、2016 年あるいは 2017 年の摂取量の

推定値に基づく寄与のパターンが少なからず

変化している。特にクロムにおける寄与のパタ

ーンは、先述の通り TD 試料調製時の汚染が原

因の 1つとして疑われることもあり、大きく変

化している。スズ摂取量に対する寄与のパター

ンからは、2016 年と 2017 年の TDS で調製され

た TD 試料にはスズの濃度が高い缶詰フルーツ

が含められなかったことが考えられる。2017

年の鉛摂取量においては、2群の寄与率が高く

なっている。これは先に考察したとおり、ある

1 地域で調製された 2 群の TD 試料に含められ

た食品に、注意すべき鉛濃度の食品が含まれて

いた可能性に関連する結果である。このことが

一過性の偶発的な事象なのかあるいは、ある頻

度を持って起こりうる事象なのかを判断する

ためには、2 群の TD 試料に含まれる可能性の

ある個々の食品における鉛濃度の実態調査が

有効である。 

Ⅲ-5  元素類の全国・全年齢層平均摂取量の対

TDI比 

 耐用摂取量の設定されている有害元素(ホ

ウ素、アルミニウム、ニッケルセレン、カド

ミウム、アンチモン、バリウム、ウラン、メ

チル水銀)について、必要に応じ便宜的に耐

容一日摂取量(TDI)を計算し、それに対して

2017年に推定した全国摂取量ave.が占める割合

(対TDI比)を求め、表4に示した。ニッケルの

全国摂取量ave.の対TDI比が75%と計算され、推

定した摂取量中最も高い。ただし、ニッケル
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の毒性は経皮感作によるアレルギー症状を指

標としているため、経口摂取量としては特に

懸念する必要がないことに再度言及してお

く。ニッケルの対TDI比に続いて、セレン、

バリウム、メチル水銀の摂取量の対TDI比は

40%を超え、ホウ素とカドミウムの摂取量の

対TDI比は30%を超えている。アルミニウム摂

取量の対TDI比は19%であり、2016年の解析結

果(18%)と同水準となった。しかし、アルミ

ニウム摂取量は変動が大きいため、対TDI比

の解釈にも注意が必要である。ウラン摂取量

の対TDI比は約10%であり、2013年からの4年

間を通じて計算された値がほぼ一致してい

る。2010年にJECFAによる耐用週間摂取量が

取り下げられていることを踏まえ計算を取り

やめているが、鉛摂取量も同じ水準で推移し

ている。アンチモン摂取量.の対TDI比は、

2013年からの4年間を通じて、一致して0.5%

を下回っている。 

Ⅲ-6  鉛、カドミウム、総ヒ素、総水銀の全国・

全年齢層平均摂取量の経年変化 

  これまで 30 年以上にわたり推定してきた鉛、

カドミウム、総ヒ素、総水銀について、2017 年

の結果を加えた全国摂取量 ave.の経年変化を算

出した。総ヒ素、総水銀、カドミウムの摂取量

は、ほぼ一定の値で 30 年間推移している。カ

ドミウムは、経年的にわずかに減少しているよ

うに見えるが、これは食品のカドミウム濃度の

減少ではなく、カドミウム摂取量に大きく寄与

する 1群(米・米加工品)の消費量の減少に伴う

ものである。鉛は 1990 年代までに大きく減少

して以降ほぼ下げ止まり、以後、安定して推移

している。 

 

Ⅳ.デクロラン類摂取量推定 

Ⅳ-1. デクロラン類の分析における操作ブラン

ク試験結果 

2015 年に実施した研究では、デクロラン類

の装置の検出下限値は Dec 602 で 0.05 pg、

Dec 603 で 0.06 pg、Dec 604 で 0.8 pg、syn-

DP で 0.2 pg、anti-DP で 0.2 pg、CP で 0.03 

pg、Dechlorane で 0.03 pg であった。 

 今年度の操作ブランク実験では Dec 602、

syn-DP 及び anti-DP のみが検出され、分析結

果からそれぞれの平均値は 0.094 pg/g、0.96 

pg/g 及び 3.7 pg/g、それぞれの検出下限は

0.18 pg/g、1.0 pg/g 及び 2.6 pg/g であっ

た。Dec 603、Dec 604、 CP 及び Dechlorane

は検出されず、2016 年の分析時と同様な結果

であった。2016 年に実施した分析における

Dec 602 のブランク値は 0.035 pg/g であり、

今年度実施した分析におけるブランク値は低

い水準にあった。 

昨年度の研究では、syn-DP と anti-DP のブ

ランク値がそれぞれ 13 pg/g、56 pg/g と非常

に高いことが明らかとなり、DPs を対象化合

物とすることができなかった。今年度の研究

では、DPs を改めて対象化合物とするため

に、ブランク値が高くなる原因について、ま

ず検証した。分析に含まれる ASE 抽出、硫酸

処理、フロリジル精製及びスルホキシド精製

の工程ごとにブランク実験を行った結果、ス

ルホキシドカラムから DPs が溶出しているこ

とが明らかとなった。しかし、スルホキシド

カラム精製は一般に、食品中の脂質等の除去

に有効であり、デクロラン類の分析において

も可能な限り工程とすべきである。脂質等

は、GC/MS による溶出の早い時点で妨害とな
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る。しかし、スルホキシドカラムからも溶出

する DPs は、GC/MS による溶出が遅く、脂肪

等による妨害の影響を受けない。そのため、

DPs を分析する工程からのみスルホキシドカ

ラム精製を除くことを考えた。具体的には、

本研究で採用したデクロラン類の分析では、

フロリジルカラム精製後の試料を二分割し、

一方をそのまま濃縮し DPs 測定用、他方をス

ルホキシドカラム精製し DPs 以外のデクロラ

ン類測定用とした。この分析手順の変更によ

り、今年度実施した分析では、DPs のブラン

ク値を大幅に低減することができた。 

Ⅳ-2. TD 試料中のデクロラン類の分析 

2016 年に 10 地域で調製された TD試料を分

析して得られたデクロラン類の濃度を、10 地

域の平均値として、化合物と食品群の組み合

わせごとに算出した。また、各化合物の TD 試

料からの検出状況(検出された試料の数/全分

析試料数)を食品群ごとに示した。分析した

TD 試料のすべてを通じて、各化合物の濃度は

以下の範囲であった。Dec 602：ND ～ 63 

pg/g、Dec 603：ND ～ 1.3 pg/g、Dec 604：

ND ～ 1.4 pg/g、syn-DP：ND ～ 10 pg/g、

anti-DP：0 ～ 36 pg/g、CP：ND ～ 0.83 

pg/g、Dechlorane：ND ～ 7.4 pg/g。 

Dec 602、syn-DP、anti-DP 及び Dechlorane

の検出頻度は非常に高く、ほぼ全ての TD試料

から検出された。Dec 602 の濃度は、他の群

に比べ 6群、10群及び 11 群で高く、特に、

10 群で高値であった。なお、6群について

は、ある地域で調製された特定の試料におけ

る濃度が高く、Dec 602 の平均濃度を押し上

げた(平均値：2.9 pg/g、中央値：0.82 

pg/g、最小値：0.047 pg/g 及び最大値：19 

pg/g)。本研究で対象としたデクロラン類のう

ち、syn-DP 及び anti-DP は、6群、10群及び

11 群を除く食品群からも比較的高い濃度で検

出された。Dechlorane の検出頻度は全食品群

を通じて比較的高かったが、1群及び 2群か

らの検出頻度は低かった。Dec 603 の検出頻

度は、脂肪量の少ない 6群、7群、8群及び 9

群で特に低くなった。Dec 604 及び CP の検出

頻度は総じて低かった。しかし、食品からの

検出事例そのものがほとんど報告されておら

ず、非常に興味深い。 

Ⅳ-3. デクロラン類の摂取量推定 

全国 10 地域において調製された TD 試料の

分析から推定されたデクロラン類各化合物の

摂取量を及び総和として求めた総デクロラン

類摂取量を算出した。なお、本研究では、各

化合物の分析結果が NDの場合、ND = 0 とし

て摂取量を推定した。全 10 地域を通じて、デ

クロラン類各化合物の摂取量は以下の範囲で

あった。Dec 602：2,700 ～ 4,900 

pg/man/day、Dec 603：45 ～ 400 

pg/man/day、Dec 604：0 ～ 180 

pg/man/day、syn-DP：300 ～ 2,000 

pg/man/day、anti-DP：1,100 ～ 3,700 

pg/man/day 、CP：0 ～ 340 pg/man/day 及び

Dechlorane：260 ～ 900 pg/man/day。上記 7

種類の化合物について、地域・食品群別摂取

量推定値をもとに、食品群別摂取量の全国平

均値とその総和となる全国摂取量 ave.を推定し

た。各化合物の全国摂取量 ave. は、以下の通

り推定された。Dec 602：3,600 pg/man/day、

Dec 603：150 pg/man/day、Dec 604：21 

pg/man/day、syn-DP：990 pg/man/day、anti-

DP：2,300 pg/man/day、CP：61 pg/man/day

及び Dechlorane：410 pg/man/day。また、総

デクロラン類の全国摂取量 ave. は 7,600 

pg/man/day であった。 

国外での DPs の摂取量として、推定時期や
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方法に違いがあるものの下記の報告がある。

韓国：11,200 pg/man/day、ベルギー：4,800 

pg/man/day、スペイン：5,370 pg/man/day。

本研究において推定された DPs 摂取量は、

syn-DP と anti-DP の摂取量の和として 3,290 

pg/man/day であり、韓国における DP 摂取量

と比較すると 1/3 未満と低くなったが、ベル

ギーやスペインにおける摂取量と同水準にあ

ると言えるだろう。 

これまで私たちは、様々な臭素系難燃剤の摂

取量を推定してきた。TD 試料の調製や分析の

年が異なるが、各臭素系難燃剤の摂取量は以

下のように推定されている。HBCD：120,000 

pg/man/day、PBDEs：110,000 pg/man/day、デ

カブロモジフェニルエタン(DBDPE)：560 

pg/man/day、ヘキサブロモビフェニル

(HxBBs)： 240 pg/man/day。本研究における

デクロラン類の全国摂取量 ave. は、HBCD や

PBDEs の摂取量よりも低く、HxBBs や DBDPE の

摂取量よりも高かった。上記は異なる TD試料

から得られた結果であり、難燃剤の種類によ

る摂取量の違いを直接的に明らかにするため

には、十分多数の TD 試料を同一の分析用試料

とし、各難燃剤を分析した結果に基づく摂取

量を比較する必要がある。 

 

Ⅴ.GC-MS/MS を用いた魚中のダイオキシン類

分析の基礎検討 

V-1．ダイオキシン類の試料測定時の LODs

及び LOQs 

検量線作成用標準液の繰り返し測定、及び

操作ブランク試験より求めた本分析法の試料

測定時（50 g 使用時）の LODs 及び LOQs を

表 3 に示した。PCDD/PCDFs の LODs は

0.010～0.069 pg/g、LOQs は 0.035～0.23 pg/g

であった。Co-PCBs の LODs は 0.0053～0.34 

pg/g、LOQs は 0.018～1.1 pg/g であった。操

作ブランクが認められた異性体は、PCB 77 及

び PCB 81 であった。PCB 77 の LOD 及び

LOQ については、操作ブランク値の標準偏差

より推定した値であった。それ以外の異性体

の LODs 及び LOQs については、いずれの値

も最低濃度の検量線作成用標準液の繰り返し

測定の標準偏差から推定した値であった。 

食品中のダイオキシン類分析の暫定ガイド

ラインでは、LODs や操作ブランク値などの

許容性を判断する基準として、目標検出下限

値が示されている。本分析法の試料測定時の

LODs を目標検出下限値と比較すると、

PCDD/PCDFs については、 2,3,7,8－TCDF

を除き目標検出下限値を達成することができ

なかった。但し、PCDD/PCDFs の LODs は、

最大でも目標検出下限値の 2 倍程度であり、

目標検出下限値と比較し著しく高いことはな

かった。一方、Co-PCBs については、全ての

異性体について目標検出下限値を達成でき

た。 

V-２．ダイオキシン類分析の選択性の検討 

 GC-MS/MS のダイオキシン類分析の選択性

を検討するため、認証標準試料を分析した。

認証値が付与されている異性体については、

全ての異性体で LOQs 以上の値が得られ、認

証値の平均値±2SD の範囲内であった。ま

た、LOQs 以上となったその他の異性体につ

いても、参考値の平均値±2SD の範囲内であ

った。ダイオキシン類異性体のピーク近傍に

夾雑物に由来するピークは認められず、LOQs

以上となった各異性体の定量イオンと定性イ

オンのピーク面積比は検量線作成用標準液の

ピーク面積比の±20%以内であった。 

 さらに、魚試料（スズキ、カンパチ、及び

マグロの 3 試料）を GC-MS/MS 並びに高分解

能 GC/MS によるダイオキシン類分析を行

い、ダイオキシン類異性体の濃度を比較し

た。スズキでは GC-MS/MS 分析で LOQs 以上

であった各異性体の濃度は、高分解能 GC/MS

分析の異性体濃度の±20%以内に収まり、両者
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の濃度は良く一致していた。カンパチ及びブ

リについても殆どの異性体濃度は両者で良く

一致していたが、Co-PCBs である#123 につい

ては、GC-MS/MS 分析の方が高分解能

GC/MS 分析よりも約 1.7 倍高い濃度となっ

た。#123 では定量イオンと定性イオンのピー

ク面積比が検量線作成用標準液のピーク面積

比と大きく乖離おり、定量イオンに何かしら

の妨害成分が影響していると考えられた。今

後は妨害成分の影響を受けにくい定量イオン

や、GC カラムの種類などを検討し、分析値

の比較を試みる予定である。 

 

Ⅵ.有害物質（有機フッ素化合物）摂取量推定に

不可欠な分析法開発 

Ⅵ-1 LC-MS/MS の基礎的な検討 

 LC-MS/MS を利用した PFCs の分析法は様々

な応用例が報告されている。2014 年、Tang ら

の報告では、ギ酸アンモニウムを移動相に添加

し、逆相分配モードの分離カラムにより、ESI-

ネガティブモードによる multiple reaction 

(MRM) mode による食用オイル、豚脂質の分析

を行っている。今回、本報告を参考として、LC-

MS/MS の分析法を検討した。本条件を用いて、

分離検討を行った結果、GL サイエンス社製の

Inertsil C8-4HP を用いて，MRM モードによる

測定が達成できた。その後、本条件を用いて、

検量線と検出限界などを算出した。以上より、

LC-MS/MS の基礎的な検討が実施できた。 

Ⅵ-2 食品試料からの前処理の検討 

 前年度の国際的食品モニタリングの報告のメ

タ解析の結果、各食品において、定量限界値 0.1 

ng/g 程度に設定する必要性がある。また、特に

魚介類に注目している報告が多く、その検出率

も高かった。それに加え、調理により，PFCs 濃

度が上昇すること、卵，牛乳など哺乳類由来の

食品の曝露評価も行う必要性があることが結

論で得られている．そこで、初めにマグロ試料

を用いた前処理の検討を行い、それを基盤に

様々な食品試料へ展開することとした。 

 一般的に食品からの抽出は、酸性条件下、ア

セトニトリルで行い、脱脂を含めて、ヘキサン

を用いた。ホモジナイズ後、上精を取り、ヘキ

サンで脱脂した。本溶液を様々な固相抽出カー

トリッジで検討した。一般的に用いられる C18

系および OASIS-HLB固相抽出カートリッジを

検討した結果、いずれも回収率が 10%以下とな

り、良好な結果を得ることができなかった。そ

こで、本研究では、PFCs 専用の和光純薬社製

Presep PFC-Ⅱを用いることとした。精製水を用

いて、カートリッジの検討した結果、炭素鎖が

短い C2F5COOH では全く保持されず、他の

PFCs と同じ条件では不可能であった。そのう

え、殆どの国際的食品曝露の検討では、対象か

ら外れているため、本検討においても、除外す

ることとした。また、炭素鎖が長いもの

（C17F35FCOOH）は逆に保持が強く、メタノー

ルもしくはアセトニトリルでは溶出すること

ができなかった。そこで、本分析の対象は、炭

素鎖 3～12 程度とすることとした。さらに、

PFOSA は、塩基性化合物であり、物理的性質が

全く異なり、他の PFCs と同じような条件では

前処理は困難であった。そこで、関連物質は、

NaDONA および F-53B とした。上記の条件に

より、様々な前処理の検討を行った。その結果、

マグロ試料からの添加回収について、以下のよ

うな結果を得られた。 

「マグロ試料からの回収率の結果」 

PFBA (C3F7COOH): 不検出 

PFHxA (C5F11COOH): 121.0±8.3% 

PFOA (C7F15COOH): 106.9±11.2% 



23 
 

PFUdA (C10F21COOH): 123.7±10.4% 

PFTrDA (C12F27COOH): 123.1±29.4% 

PFBS (C4F9SO3H): 97.5±4.0% 

PFHxS (C6F13SO3H): 104.0±6.8% 

PFOS (C8F17SO3H): 106.3±9.0% 

いずれも n=3の繰り返し再現性 

これらの予備検討の結果、カルボキシル基を

有する PFCs では、炭素鎖 3 ではカートリッジ

に保持されない可能性があり、更なる検討が必

要である。一方で、スルホン基を有する PFCs

では、ある程度炭素が短くても保持されること

が分かった。一方で、炭素が長くなるとカート

リッジより、溶出され難くなる。そこで、メタ

ノールのみの溶出では、炭素鎖が 10 を超える

とその傾向が観察された。そこで、溶出液にア

セトニトリルもしくはそれよりも溶出力の高

い溶媒が必要である可能性が示唆された。また、

食品試料によるイオン化抑制効果も予想され

たため、カートリッジの洗浄に関する必要性も

分かった。 

 

Ⅶ.母乳のダイオキシン類汚染の実態調査と乳

幼児の発達への影響に関する研究 

Ⅶ-1 初産婦の出産 1 か月後の母乳中のダイオ

キシン類濃度 

ダイオキシン類として PCDD7 種類、PCDF10

種類、Co-PCB12 種類について測定をした。2006

年の WHO の毒性等価係数による総ダイオキ

シン類量は、平均±標準偏差 8.00±3.48pg-

TEQ/g-fat（中央値 7.36、範囲 3.51～17.21）で

あった。 

Ⅶ-2 経年的な母乳中のダイオキシン類濃度の

変化 

厚生労働科学研究として Co-PCB12 種類を

含めて測定を開始した平成 10（1998）年度から

の傾向として、平成 25（2013）年度までは漸減

傾向が認められ、その後平成 27 年度まではや

や漸増傾向が認められた。平成 25 年度から 27

年度までの数値と比較して、平成 28 年度はす

べての分画で横ばいあるいはやや低下してい

た。統計的な検討では、PCDF10 種類について

は、平成 25 年度から 27 年度までの 3 年間の 77

検体と比較して、平成 28 年度は PCDD7 種類は

低下していた（28 年度平均 1.63、25－27 年度

平均 2.03、P=0.046）PCDD、Co-PCB12 種類、

全ダイオキシン類については、統計的に有意差

はなく、基本的に横ばいであると考えられた

（PCDD P=0.81、CoPCB P=0.78、全ダイオキ

シン類 P=0.66）。 

 

Ⅷ.国際動向を踏まえた摂取量推定すべき有害

化学物質の探索とその摂取量推定に関する研

究 

MOE については 2017 年の更新を行った。フ

ィプロニル事件についての年表と、各国の規制

機関が発表した資料を作成した。またベルギー

AFSCA が発表した経緯を和訳した。 

またフィプロニル事件に関して収集してき

た情報を欧州及び韓国・台湾としてまとめた。 

 
Ⅸリスクを考慮した摂取量推定手法開発 

実際の喫食量詳細データと魚介中のダイオ

キシン類濃度分布を用いてモンテカルロシミ

ュレーションにより魚介類からのダイオキシ

ン類の摂取量を推定した。小児（1～6 歳）、学

童（7-14 歳）及び青年（15-19 歳）の魚介類か

らのダイオキシン類予測一日摂取量をまとめ

た。ND=0 とし、日本人小児の平均体重は 16.0 

kg、学童の平均体重は 36.5 kg、青年の平均体

重は 56.5 kg として摂取量を算出した。横軸は

摂取量、縦軸は頻度を示している。ダイオキシ

ン類の 1 日摂取量の分布は値の小さい側にピ

ークがあり、高い側に長く裾を引いた分布にな

った。 
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小児層の中央値は 0.16 pg TEQ/kg/day、95％

タイル値は 7.48 pg TEQ/kg/day であった。学

童層の中央値は 0.19 pg TEQ/kg/day、95％タ

イル値は 4.85 pg TEQ/kg/day であった。青年

層の中央値は 0.10 pg TEQ/kg/day、95％タイ

ル値は 3.47 pg TEQ/kg/day であった。 

 青年層を除く小児層、学童層のダイオキシン

摂取量 95％タイル値は、ダイオキシン類の耐

容一日摂取量（TDI）である 4 pg TEQ/kg/day

を超過していた。 

 

D. 考察 

I.トータルダイエット試料の分析による塩素

化ダイオキシン類摂取量推定 

平成 28 年度までの摂取量は、平成 28 年度厚

生労働行政推進調査事業費補助金研究報告書

から引用した。ダイオキシン類摂取量の経年変

化についてみると、平成 10 年度以降、摂取量

の平均値は若干の増減はあるものの緩やかな

減少傾向を示している。平成 29 年度のダイオ

キシン類摂取量（平均値）は 0.65 pg TEQ/kg 

bw/day であり、平成 10 年以降の調査結果の中

で 4 番目に低い値であった。また、調査研究が

開始時の平成 10 年度のダイオキシン類摂取量

は 1.75 pg TEQ/kg bw/day であり、これと比較

すると本年度のダイオキシン類摂取量は 37%

程度であった。日本では Co-PCBs を含む PCB

製品の使用が 1972 年に禁止されている。また、

PCDD/PCDFs を不純物として含むことが知ら

れている農薬（クロロニトロフェン及びペンタ

クロロフェノール）の農薬登録が 1970 年代に

失効している。さらには、平成 11 年に制定さ

れたダイオキシン類対策特別措置法により、焼

却施設等からのダイオキシン類の排出が大幅

に抑制されている。ダイオキシン類摂取量の低

下についてはこれらの行政施策の効果が窺わ

れた。また、平成 26 年度の報告書 2)で示した

ように、10 群（魚介類）の食品摂取量は近年ゆ

るやかな減少傾向を示しており、食生活の多様

化に伴う魚介類摂取量の減少も部分的にダイ

オキシン類摂取量の減少に寄与していると考

えられた。 

 

II.トータルダイエット試料の分析による PCBs

摂取量推定 

本年度までの総 PCBs 摂取量の経年推移を

検討した。平成 27（2015）年度までの調査結

果は、平成 27 年度厚生労働科学研究補助金研

究報告書「食品を介したダイオキシン類等有

害物質摂取量の評価とその手法開発に関する

研究」3)から引用した。ここ 10 年の総 PCBs

摂取量は暫定 TDI の 0.2%以下を推移している

ことから、PCBs の摂取量調査を継続する必要

性は低いとも考えられる。一方で、暫定 TDI

は昭和 47 年に示されたものであり、その導出

の根拠となった長期毒性研究は非常に古い時

代のものである。より新しい毒性の知見を踏

まえた TDI と比較することも必要と考えられ

る。2003 年に WHO で PCBs に関する国際簡

潔評価文書 No.55（CICAD： Concise 

International Chemical Assessment Document）4)

が作成された。この中で PCBs の TDI として

0.02 µg /kg bw/day が提案されている。この

TDI と比較すると総 PCBs 摂取量の全国平均

値は 36%に相当した。この値はカドミウムな

どの有害元素の摂取量の TDI に対する割合 3)

とほぼ同じ程度である。ただし、本評価文書

の TDI の導出の根拠になった毒性研究では、

人の健康への重要性が明確になっていない免

疫毒性学的影響が毒性の指標となっている。

また、PCBs に感受性の高いアカゲザルを使用

していることもあり、過度の安全を見込んだ

TDI となっている可能性に注意が必要であ

る。 

 

Ⅲ.元素類摂取量推定 

セレンの摂取量とその変動を考察する。セレ

ンは微量には必須である一方、一定量以上を摂

取した場合には有害影響が知られる元素であ
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る。日本人は、その多くを魚と肉から摂取して

いる。セレンはヒトだけに必須なのではなく、

食品となる魚や家畜にも必須である。そのため、

食品におけるセレン濃度は、魚種や家畜の種類

によらず比較的安定していると考えられる。さ

らに、工業等の人間活動に伴う利用が制限され

ているため、食品が消費されるまでの生産や調

理の段階において、セレン濃度が著しく変化す

ることも考えにくい。魚や肉の消費量は地域に

より異なり経年的にも変化する可能性がある

が、その差異の大きさあるいは変化量は、特定

の地域におけるセレン摂取量に特徴を与える

ほどあるいは、ある年におけるセレン摂取量に

注意を促すほど大きくはない。セレンに対して

されるこのような考察は、少なくとも摂取量の

変動が小さい一部の元素には、ほぼそのまま適

用可能と考える。  

一方で、地域別摂取量の変動が比較的大きい

アルミニウム、アンチモン、スズ、鉛、ウラン

のうち、アルミニウムとスズについては、製造

方法等の違いが原因となり、同一の食品であっ

ても個々の製品での濃度が大きく異なること

が予想される。濃度の高い製品を TD 試料の調

製に偶発的に含めた場合、その試料を調製した

地域における摂取量は一見高くなる。しかしあ

くまで偶発的な食品選択の結果であり、一般家

庭における日常的な食事でも起こりえる。2016

年に推定されたアルミニウムの地域別摂取量

の最大値は最小値の 2 倍程度の値であり、過去

に観察された値に比べると小さい。これは、

2016 年度に調製された 10 地域分の TD 試料の

どれにもアルミニウム濃度が高い食品が含ま

れなかった結果であり、やはり偶発的に起きう

る現象である。 

 上記の通り、製品による濃度が明らかに異な

る元素類については、TD 試料の調製時に濃度

の高い食品が選択されるか否かによって、摂取

量推定値が大きく変化することが自然である。

しかし、TD 試料の調製に常に同じレシピ(食品

の種類とその比率)を採用し、特定の小売店等

から購入した同一の製品を含めた場合には、そ

の影響が摂取量に現れると考えられる。すなわ

ち、人為的な選択や操作が試料調製の方法に含

まれていた場合、その結果としてその試料を調

製した地域における摂取量が変化する。一般家

庭における食事はレシピも多様で、同一レシピ

であっても異なる小売店から異なる製品を購

入して準備されると考えるのが自然であろう。

TD 試料は、このごく普通の日常的な食事を模

した試料であるため、上記のような人為的な影

響は避けなければならない。人為的な影響を避

けるためには、試料調製ごとにレシピを見直し、

買い上げる食品を無理のない範囲で変えると

いった工夫が必要であろう。アルミニウムやス

ズの濃度が高い食品が偶発的に選択されれば、

それら食品が選択された時にだけ、非連続的に

摂取量が大きくなることが予想される。なお、

アルミニウムやスズのように、食品(製品)によ

って濃度が大きく異なる有害物質の場合には、

実態調査データを蓄積し確率論的な手法を用

いて摂取量を推定することが、変動の幅に関す

る情報が得られる事もあり有効だと考える。 

地域別摂取量の変動が大きかったその他の元

素(鉛、ウラン、アンチモン)に関する考察は、

昨年度報告書を参考にされたい。   

同じ環境からの汚染物質であるカドミウム

並びに鉛を比較対象とすると、水銀摂取量と鉛

摂取量、カドミウム摂取量とヒ素摂取量の変動

とがより類似している。水銀摂取量に大きく寄

与する食品群は魚を含む魚介類である。魚にお

ける水銀(メチル水銀)濃度は、食物連鎖の上位

に位置する大型の捕食魚ほど高くなることが

知られている。水銀の摂取量に寄与する食品群

は限定されるものの、寄与する群に分類される

個別の食品(魚種)間での濃度の変動が大きい。

このことが原因となり、水銀摂取量の変動は、

多様な食品群が寄与する鉛摂取量の変動との

類似性がより高くなるものと考察される。無機

ヒ素並びにカドミウムの摂取量に大きく寄与

する食品群には、コメを中心とした植物性の食
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品が多数分類される。これら食品の原材料作物

の栽培において、無機ヒ素とカドミウムは共に

土壌から吸収される。そのため、高濃度に汚染

された地域で栽培された作物に由来する食品

が摂取されなければ、摂取量の変動は比較的小

さく、類似性が高くなると考察される。 

 

Ⅳ.デクロラン類摂取量推定 

 デクロラン類各化合物あるいは総デクロラ

ン類に分けて、総摂取量に対する各食品群摂

取量の寄与率(食品群別寄与率)を求めた。な

お、Dec 604及びCPは検出頻度が低くかつ濃度

も低かったため、解析から除外した。デクロラ

ン類に含まれる化合物の物理化学的な性質は

類似していると言えるが、どの食品群が総摂

取量に寄与するかには差異が認められた。 

 Dec 602は、全ての食品群から摂取されてい

るが、10群の寄与率が72 %を占め、主であっ

た。他の化合物と比較しても、Dec 602摂取量

に対する10群の寄与率は最も大きい。このこ

とは、Dec 602が生物濃縮により魚介類に蓄積

していることを示唆している。Dec 603、syn-

DP及びanti-DPも全ての食品群から摂取され

ているが、各食品群の寄与のパターンが異な

っている。Dec 603の摂取量には、1群(21%)、

10群(23%)及び11群(20%)からの寄与が大きか

った。syn-DPとanti-DPの摂取量には様々な食

品群が寄与しておりかつ、寄与のパターンが

高い類似性を示すことが明らかとなった。こ

のことは、Dec 602の摂取について示唆された

魚介類における蓄積の他に、経路や機構は不

明であるがDPsが様々な食品を汚染しており、

食事を介して日常的に摂取されていることを

示唆している。Dechloraneも全ての食品群か

ら摂取されているが、10群(49%)の寄与率が高

く、Dec 602と同様に生物濃縮による魚介類に

おける蓄積が示唆された。様々な食品に由来

するデクロラン類各化合物の摂取を反映する

結果として、総デクロラン類摂取量には全て

の食品群が寄与し、特に10群(41%)、9群(10%)

及び11群(10%)の寄与率が高くなった。 

デクロラン類の多くについて生産量や輸入

量また使用量が明らかではなく、食品を汚染す

る経路も不明である。しかし、複数の地域で調

製された様々な食品を含む TD 試料からデクロ

ラン類が検出されたことにより、食事を介して

日常的に摂取されていることが強く示唆され

た。大気環境調査でもデクロラン類の検出が報

告されており、特に都市部で高濃度となる傾向

にあることから、デクロラン類の発生源は身の

回りにあることが示唆されている。 

 

Ⅴ.有害物質（有機フッ素化合物）摂取量推定に

不可欠な分析法開発 

昨年度に引き続き、PFCs のヒト曝露調査の

結果、近年では具体的な疾患の原因となり得る

ことが判明し、総合的な食品分析の結果に基づ

く、リスクアセスメントが必要であることが判

明した。そこで、本研究では、既報従い、LC-

MS/MS による PFCs の分析法開発および食品

への応用を検討することとした。昨年度の食品

リスク評価および標準品の入手などの条件か

ら 25 種類 PFCs を対象に分析法を検討した結

果、いずれも良好なイオン化、分離分析、感度

を得ることができた。特に PFCs 分析の特徴と

しては、ESI-ネガティブイオンモードを用いて、

C8 系分離カラムを用いることで有用性を見出

した。それにより、良好な分離分析が達成でき

た。次に、食品の前処理を検討した。今回、魚

介類の代表例として、マグロ試料を用いた前処
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理を検討し、様々な食品へ展開することとする。

昨年までの食品モニタリング調査から定量限

界値は 0.1 ng/g を目標値とした。また、食品分

析に利用する試料量は 10 g 程度とし、濃縮倍

率を 100 μL とすることが達成できるものと確

定した。抽出には、一般的な酸性条件下、アセ

トニトリルを用いた。また、脱脂にはヘキサン

を用い、3 回程度繰り返した。その後、固相抽

出による精製を行うため、様々なカートリッジ

を検討した結果、Presep PFC-Ⅱを用いることと

した。固相抽出の基礎的検討として、25 種類の

PFCsを用いた結果、炭素鎖が 2および 14では、

良好な保持ができず、今回は対象から外すこと

とした。さらに、PFOSA は他の PFCs と物理的

性質が異なり、同一条件にて、前処理を行うこ

とが困難であった。以上の理由より、炭素鎖 C3

～C13 程度を分析対象とした。また、その他の

PFCs としては、NaDONA および F-53B を対象

として検討した。本条件より、マグロ試料を用

いた結果、カルボキシル基を有する PFCs では、

炭素鎖 3 ではカートリッジに保持されない可

能性が分かった。また、スルホン基を有する

PFCs では、ある程度炭素が短くても保持され

ることが分かったが、炭素が長くなるとカート

リッジより、溶出され難くなった。そこで、メ

タノールのみの溶出では、炭素鎖が 10 を超え

るとその傾向が観察された。そこで、溶出液に

アセトニトリルもしくはそれよりも溶出力の

高い溶媒が必要である可能性が示唆された。ま

た、イオン化抑制効果も予想されたため、カー

トリッジの洗浄に関する必要性も分かった。 

 

Ⅵ.母乳のダイオキシン類汚染の実態調査と乳

幼児の発達への影響に関する研究 

乳児へのダイオキシン類汚染の原因として

重要な初産婦の母乳中のダイオキシン類濃度

の測定を全国３地域で行なった。母乳は、出産

後の時期によって母乳内の脂肪成分などの組

成も変化することから、出産後 1か月時に測定

時期をそろえて測定を行った。 

全体の毒性等価量の計算では、昨年よりもや

や高い値であったが、過去 4年間と比較してほ

ぼ同レベルであった。平成 9年度の調査開始以

来平成 25 年度まで認められていた長期漸減傾

向は、25～28 年度では確認できなくなってき

ていた。これは環境内のダイオキシン汚染が低

下し、すでに基本的に下げ止まってプラトーに

達している可能性が考えられる。現在の母体の

ダイオキシン類汚染が今後さらに低下するの

かどうかについては、今後も調査を継続してい

くことが必要である。 

研究協力者の Ae 等は、1998 年から 2015 年

度までの厚生労働科学研究としての継続的に

行われた全 1194 検体分の初産婦の母乳中のダ

イオキシン類濃度調査のデータを統計的に解

析し、調査開始時の 20.8 pg-TEQ/g-fat から統

計的に有意に低下していることを明らかにし

た（Ae R, et al.  An 18-year follow-up 

survey of dioxin levels in human milk in 

Japan. J Epidemiol 2018）。この間、初産婦の

年齢が上昇しており、初産までにダイオキシン

類が蓄積する期間はむしろ長くなってきてい

たが、逆に母乳中のダイオキシン類濃度は低下

しており、母体のダイオキシン類汚染が改善し

ていることが示された。 

 

Ⅷ.国際動向を踏まえた摂取量推定すべき有害

化学物質の探索とその摂取量推定に関する研

究 

1. MOE について 
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 これまでの知見と大きく異なるようなものは

ない。近年注目されているのはピロリジジンア

ルカロイドで、広範な食品から検出されている

ものの、ハーブティーなどは妊娠可能年齢の女

性のような特にリスクについて注意する必要

のある集団が好んで飲む傾向があるため注意

喚起されている。日本でも妊娠中や授乳中にカ

フェインを避けたいと考える人たちがリスク

を知らずに選ぶ可能性があるため実態把握と

注意喚起は検討してもいいかもしれない。フラ

ンは瓶詰めや缶詰ベビーフードを与える場合

に暴露量が多くなる傾向があるが、加熱により

減少する。 

2. フィプロニル事件 

 2017 年 7 月、ベルギーが卵のフィプロニル汚

染を RASFF により通知したことから事件が始

まった。メディアが大きく報道するようになっ

たのは 8 月に入ってからである。卵に使うこと

ができないフィプロニルを使っていたのは欧

州では主にオランダで、オランダはもともと欧

州で流通する卵の主な生産国であるため欧州

の多くの国に汚染卵が流通した。汚染の由来は

鶏に感染するワクモの処理を依頼した

Chickfreind という業者が違法にフィプロニル

を使ったためで、この業者は逮捕され刑事事件

として手続きが進行中である。Chickfreind は処

理に使う薬剤の成分を開示せず「秘密のハーブ」

と称していたとのことである。汚染卵の流通量

が多かったのはドイツとベルギーだった。英国

は主に国内産の卵が多かったため汚染卵の流

通量は少ない。欧州以外では香港が輸入してい

たが数は少ない。 

ベルギーは RASFF に通知する前に汚染を知

っていたことやオランダも匿名での通報があ

ったにも関わらず対応しなかったことが批判

された。大量の卵や卵製品が回収・破棄され、

EU 全体として対策強化が決定された。 

一方EUでの事件を受けて卵の検査をしたと

ころ、国内での動物用医薬品の違法使用が発覚

したのが韓国と台湾である。特に韓国はこの事

件の前にトリインフルエンザの発生で国産卵

が不足し、卵を輸入できるようにしていたこと

もあって検査をすることは必然であった。その

結果国内養鶏場でフィプロニル以外にも複数

の殺虫剤が検出され、大量の卵の回収・破棄と

全養鶏場の調査を行うことになった。 

欧州では 2017 年 8 月から 9 月にかけて、韓国

では 8 月から年末程度までが報道が多くなさ

れ対策が発表された期間である。 

危機に当たっての対応として特筆すべきは

ベルギーやオランダの当局が、事件への対応に

ついてインフォグラフィクスやインタラクテ

ィブウェブサイトを使って時系列でわかりや

すく説明していたことである。騒動の最中はメ

ディアの報道が過熱して時には間違った報道

により余計な混乱が生じる可能性がある。当局

にとってはあまり公開したくないかもしれな

い非公式の情報入手や対応の遅さも含めて、事

実は事実としてわかりやすい提示をすること

はその後の信頼回復のためにも極めて重要で

ある。 

また各国の担当部局が作成した Q&A は、事

件による影響の大きさの違いを反映して項目

や説明のしかたが異なる。これは今後日本で同

様の事件が起こった際の参考になるだろう。 

 卵のフィプロニル汚染が米国や日本で問題に

ならなかったのは鶏の飼育方法の違いが大き

な要因であろう。欧州では動物の福祉の観点か
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ら鶏を狭いケージに閉じこめるのは良くない

こととされ、広い小屋で自由に動き回れるよう

に、あるいは戸外での放し飼いが要求されてい

る。そのような環境ではワクモの感染拡大を管

理するのは困難である。オーガニック認証され

るためには食用動物に動物用医薬品を使わな

いことが要求されていることもあり、「秘密の

ハーブ」が魅力的に見えたのだろう。なお欧州

では有機認証されるためには鶏が戸外に出ら

れることが必要とされているが、トリインフル

エンザが発生すると戸外に出すことはできな

い。「有機」の要求することが必ずしも安全性

確保のためにならないという大きな矛盾があ

る。韓国でのフィプロニルの違法使用も「有機」

認証農場でおこっているため政府が監督責任

を問われている。消費者には食品の由来につい

て、メリットやデメリットも含めて正確な情報

を提供すべきだろう。 

 

Ⅵリスクを考慮した摂取量推定手法開発 

 小児層、学童層の 95％タイル値については、

TDI である 4 pg TEQ/kg/day を超えたことか

ら、脂肪含量が高い魚介類の摂取量や摂取頻度

が高いと、TDI を超えてしまうことから、食品

の摂取量や摂取頻度のバランスを心掛けるこ

とがリスク低減化に重要と考えられた。 

 

E. 結論  

全国 7 地区 8 機関で調製した TD 試料による

ダイオキシン類の摂取量調査を実施した結果、

平均一日摂取量は 0.65 pg TEQ/kg bw/day であ

った。ダイオキシン摂取量は行政施策の効果な

どもあり経年的な減少傾向が示唆されている。

しかし、依然として TDI の 16%程度を占めてお

り、この値は DDT 等の塩素系農薬や PCBs の

摂取量がそれらの TDI に占める割合と比較す

ると非常に高い値である。今後もダイオキシン

摂取量調査を継続し、ダイオキシン類摂取量の

動向を見守る必要があると考えられる。 

全国 10 地区で調製した TD 試料（10 群及び

11 群）による PCBs の摂取量調査を実施した結

果 、 一 日 摂 取 量 の 全 国 平 均 値 は 364 

ng/person/day と推定された。体重あたりでは

7.3 ng/kg bw/day と推定され、この値は日本の

暫定 TDI の僅か 0.15%であった。また、推定さ

れた摂取量はより厳しい WHO の国際簡潔評

価文書の TDI と比較しても低い値であったが、

TDI の 36%程度となった。NDL-PCBs の一日摂

取量の全国平均値は 336 ng/person/day と推定

され、その指標異性体である 6PCBs 摂取量の

全国平均値は 121 ng/person/day と推定された。 

GC-MS/MS によるダイオキシン類の分析は

高分解能 GC/MS と比較すると LODs 及び

LOQs は劣るものの、殆ど全てのダイオキシン

類異性体を選択的に分析することが可能であ

った。ただし、魚の種類によっては、Co-PCBs

である#123 が妨害成分の影響により濃度が高

くなることが示唆された。今後は、モニターイ

オンや GC カラムの種類などを検討し GC-

MS/MS による魚中のダイオキシン類分析の基

礎データを蓄積していくことが望ましい。  

 本基礎的な検討より、下記のことが判明し

た。また、今後はさらなる高精度かつ有用な多

種類へ対応できる前処理を構築することが望

まれた。LC-MS/MSにより、25 種類の PFCs の

一斉分析が達成できた。前処理においては、抽

出に酸性条件下、アセトニトリルで行い、ヘキ

サンによる脱脂も望まれた。Presep PFC-Ⅱを用

いる場合、炭素鎖が短いもの（C2もしくは C3）
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では殆ど保持されず、逆に長いもの（C13以上）

では、その溶出が困難であることが分かった。

PFOSA は物性が異なり、同一条件にて前処理

を行うことが困難であった。これらの要点より， 

様々な食品に対応できる PFCs の前処理法の確

立が重要なこととであり、今後、更なる改良と

改善を行う必要がある。 

平成 29（2017）年度に提供を受けた母乳中の

ダイオキシン類濃度は、調査開始時からの長期

間の漸減傾向の後、平成 25 年以降は同レベル

で推移しており、定常的なレベルに達している

ことが考えられた。 

ダイオキシン類の摂取量の精密にするため

に、個人の食事摂取頻度を詳細に調査した食

品摂取量のデータと魚介類中のダイオキシン

類濃度を用いてモンテカルロシミュレーショ

ンにより摂取量推定した。小児層の中央値は

0.16 pg TEQ/kg/day、学童層の中央値は 0.19 

pg TEQ/kg/day 及び青年層の中央値は 0.10 pg 

TEQ/kg/day であった。すべての年齢層の摂取

量推定の中央値は、TDI を下回っていた。 
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