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研究要旨：①ダイオキシン：マーケットバスケット方式による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。国民健康・栄養調査による地域別の国民

平均食品摂取量に基づいて食品を購入し、飲料水を含め14群から成るTD試料を全国7地区8機関で調製した。過去

の調査からダイオキシン類摂取量に占める割合の高い食品群である10群（魚介類）及び11群（肉・卵類）について

は、各機関がそれぞれ各3セットの試料を調製し、その他の食品群は各1セットの試料を調製した。10及び11群につ

いては試料毎にダイオキシン類を分析し、その他の群は全地区の試料を混合して分析し、ダイオキシン類の一日

摂取量を求めた。その結果、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0.46（範囲：0.19～

1.00） 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11%であった。摂取量推定値の最大

は1.00 pg TEQ/kg bw/dayであり、平均値の約2.2倍となり、耐容一日摂取量の25%程度に相当した。また、同一機関

であっても推定されるダイオキシン類摂取量に1.6～3.1倍の開きがあり、10群及び11群に含まれている食品のダイ

オキシン類濃度が摂取量に大きな影響を与えていた。②PCBs：マーケットバスケット方式による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。国民健康・栄養調査による地域別の平均食品

摂取量に基づいて食品を購入し、TD試料を全国10地域で調製した。過去の研究からPCBs摂取量に占める割合の高

い食品群である10群（魚介類）と11群（肉類、卵類）について試料を調製し、PCBs異性体分析を実施した。その

結果、総PCBsの全国平均摂取量は、420 ng/person/dayと推定された。体重（50 kgと仮定）あたりでは8.4 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0.2%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42%となった。さらに、リスク評

価の為の情報が不足している非ダイオキシン様PCBs（NDL-PCBs）の摂取量についても推定した。NDL-PCBsの全

国平均摂取量は389 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127 

ng/person/dayと推定された。③有害元素： 2019 年にマーケットバスケット方式によるTD試料の分析を通じ、ヒ

素 (総ヒ素および無機ヒ素(iAs)を含むヒ素化学種)，カドミウム，水銀 (総水銀及びメチル水銀 (Me-Hg))，鉛を

含む33元素および5化学種の全国・全年齢層における平均摂取量 (推定1日摂取量) を推定した。その結果、各元

素類の推定1日摂取量は、B: 1646 μg person-1 day-1，Al: 2059μg person-1 day-1，Cr: 30.0μg person-1 day-1

，Mn: 3870 μg person-1 day-1，Co: 8.08 μg person-1 day-1，Ni: 142 μg person-1 day-1，As: 259μg person-

1 day-1，iAs: 14.0 μg person-1 day-1，Se: 110 μg person-1 day-1，Mo: 202 μg person-1 day-1，Cd: 17.2 μg 

person-1 day-1，Sn: 152 μg person-1 day-1，Sb: 1.08 μg person-1 day-1，バリウム: 463 μg person-1 day-1，

Hg: 5.67 μg person-1 day-1，Me-Hg: 4.62 μg person-1 day-1，Pb: 8.88 μg person-1 day-1，U: 1.43 μg person-

1 day-1，であった。各元素類の摂取量及び、各元素類の摂取に寄与する食品群の変化について解析した。また、耐

用摂取量等が設定されている元素類については、必要に応じて一日当たりの値に換算した後、推定1日摂取量が占

める割合 (対HBGV比) を求めた。その結果、対TDI比はiAsの75%を筆頭に、Ni，Moが60%以上、Se，Baが40%以上、

B，Cd，Me-Hgが30%以上となった。さらに、鉛、カドミウム、総ヒ素、総水銀については、1977年以後に推定され

た摂取量の経年変化の情報を更新した。④国内で市販されている一食分試料（弁当類）からのポリ塩化ビフェニル

（PCBs）摂取量の調査を行った。ウナギ、サケ、サバ、サンマ、及び白身魚フライを各々主菜とする弁当（5種25

試料）を対象に調査した。PCBsの主な摂取源は魚介類であることから、弁当の内容物の内、魚介類を使った食品

を均一化して分析試料とし、総PCBs摂取量を算出した。弁当一食あたりの総PCBs摂取量は、ウナギを主菜とする

弁当で中央値 234 ng/食（範囲110～708 ng/食）、サケを主菜とした弁当で中央値 67 ng/食（範囲 62～223 ng/食

）、サバを主菜とする弁当で中央値 908 ng/食（範囲 403～1,814 ng/食）、サンマを主菜とした弁当で中央値 208 ng/

食（範囲 78～231 ng/食）、白身魚フライを主菜とした弁当で中央値 12 ng/食（範囲 5.7～121 ng/食）であった。

弁当一食あたりの総PCBs摂取量は、主菜である魚介類の種類により大きな差があり、サバを主菜とする弁当の中

央値が最も高かった。日本の暫定耐容一日摂取量（TDI）と比較すると、弁当5種の総PCBs摂取量の中央値は暫定

TDIの0.0049～0.36%、最大値は暫定TDIの0.049～0.73%であった。また、参考としてより厳しいWHOのTDIと比較す

ると、弁当5種の総PCBs摂取量の中央値はWHOのTDIの1.2～91%であった。個々の弁当についてみた場合は、サバ

を主菜とする弁当2試料からの総PCBs摂取量がWHOのTDIを超過（114%及び181%）していた。また、リスク評価の

ための情報が不足している非ダイオキシン様PCBsの摂取量（中央値）は、ウナギを主菜とする弁当で216 ng/食

、サケを主菜とした弁当で62 ng/食、サバを主菜とする弁当で838 ng/食、サンマを主菜とした弁当で196 ng/食、

白身魚フライを主菜とした弁当で11 ng/食であった。⑤国内で購入した一食分試料（弁当類）の分析を通じて、塩素系

難燃剤であるデクロラン類及び臭素系難燃剤であるヘキサブロモシクロドデカン、ポリ臭素化ジフェニルエーテルの摂取量

推定を目的として行った。デクロラン類はDechlorane 602 (Dec 602)、Dechlorane 603 (Dec 603)、Dechlorane 604 (Dec 604)

、Dechlorane Plus (DP、syn体とanti体の2種異性体)、Chlordene Plus (CP)及びDechloraneの計7種類を調査対象とした。ヘ
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キサブロモシクロドデカンはα体、β体及びγ体の3種類を、臭素化ジフェニルエーテルは3～10臭素化物の34化合物を

調査対象とした。一食分試料（弁当類）の内訳は白身魚フライ、サケ、サンマ、ウナギ及びサバを各々主菜とするもので、各

主菜について5種類の商品を購入した。弁当の内容物を、魚介類を使用した食品とそれ以外（米飯等）に分け、各々を均

一化して分析試料とした。今年度はハロゲン系難燃剤の摂取量の寄与が高いと考えられる魚介類使用部分について分析

法を検討した。固相カラムを用いた精製法によりデクロラン類の分析を行ったところ、anti-DPの測定結果に妨害物の影響

が認められた。ゲル浸透クロマトグラフィーを用いた精製法により調査対象化合物を分析した結果、全ての調査対象化合

物を系統的に定量分析できることが判明した。本分析法を用いて5種類の一食分試料から1試料ずつを選んだ5検体につ

いて分析を試行したところ、ハロゲン系難燃剤44化合物の定量分析が可能であった。⑥有機フッ素化合物（PFCs）を対

象として、食品からのヒト曝露に関する調査研究を進めた。今年度においては具体的な分析法開発とモニタリン

グ調査を実施した。分析法には液体クロマトグラフィータンデム質量分析法（LC-MS/MS）を採用し、エレクトロ

スプレーイオン化法によるNegativeモードを採用し、分離カラムにはInerSustain C8を用いた。分析対象をR-COOH
（7種類）、R-SO3H（7種類）、その他（NaDONA, F-53B）の16種類とした。また、実験前処理での汚染状況を調査

した結果、PFNA, PFHxA, PFOAなどの微量のバックグランドも観察され、実験に使用する水を活性炭処理して低

減化を目指した。そのうえで、今回は、飲料に伴う食品の調査を目的として、添加回収実験を行った結果、良好な

回収率や再現性を得ることができた。本分析法を用いて、飲料水や市販飲料などを調査した結果、殆ど5 ng/L以下

となった。⑦食品中のダイオキシン類分析の迅速化・省力化を目的として、自動前処理装置を用いた分析法を検討

した。自動前処理装置には標準タイプ20φ（硝酸銀シリカゲルカラム、硫酸シリカゲルカラム、活性炭カラム、及

びアルミナカラムが連結）の精製カラムを使用した。精製カラムに負荷できる脂肪含量に制限（3 g以下）がある

ため、抽出溶液の処理方法を検討した。魚試料（40 g）をアルカリ分解・溶媒抽出後に硫酸処理を4回実施するこ

とで、使用する精製カラムに負荷可能な脂肪含量とすることができた。自動前処理装置における分画試験を実施

した結果、測定対象となる毒性等価係数を有するダイオキシン類異性体は、1)ノンオルトPCBs及びPCDD/PCDFs

及び2)モノオルトPCBsの2分画に良好に回収が可能であった。また、自動前処理装置を用いた分析法の操作ブラン

ク試験を行い、魚試料40 gを使用した時の検出下限値及び定量下限値を推定した。検出下限値は「食品中のダイオ

キシン類の測定方法暫定ガイドライン」で示されている目標検出下限値を満たしていた。自動前処理装置の精製

効果を確認するため、本分析法によりマグロとブリ（各n = 3）を分析し、手作業による精製カラムを使用した従

来法とダイオキシン類異性体の濃度を比較した。本分析法の異性体濃度の平均値は、従来法の89～128%であり、概

して良好な分析結果であった。ただし、PCDFsのクロマトグラムに夾雑物由来のピークが多数認められ、一部の異

性体（1,2,3,7,8-PeCDF及び2,3,4,7,8-PeCDF）については、夾雑物由来のピークが近接するためクロマトグラムを

処理する際に注意を要した。⑧乳児への栄養食品という観点で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6.87pg-TEQ/g-fatであった。平均値の経

緯をみると平成25（2013）年度以降、横ばいで推移しており、それまで認められた漸減傾向が明らかではなくなっ

てきていたが今年度の平均値はこれまでの測定でも最低値を示している。⑨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ている。また欧米でパーおよびポリフ

ルオロ化合物（PFAS）についての研究や評価にいくつか重要な進展があったのでその経緯をまとめた。 
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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は、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

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 26 年～平

成 28 年の国民健康・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下限値 
 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。 
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                       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 
 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）1)に準じた。10 群と 11 群

の詳細な分析条件は既報 2)に従った。その他の

食品群の詳細な分析条件は平成 29 年度の報告

書 3)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。過去の報告書 4)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 26 年～平成

28 年の国民健康・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-
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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。 
II-2-2.機器 
GC: 7890B GC System (Agilent Technologies) 
MS: MStation JMS-800D UltraFOUCUS (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 
GC カラム：HT8-PCB（トレイジャン サイエ

ンティフィック) 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 
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分解能：10,000 以上モニターイオン： 
II-2-5. 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（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-3. 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（197 異性体）の合計値とした。

なお、昨年度までは、 Co-PCBs である PCB 105
と、NDL-PCBs である PCB 127 の GC カラムで

のピーク分離が不十分であったが、今年度は使

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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用した GC カラムのロットの違いにより、PCB 
105 と PCB 127 のピーク分離が可能であった。 

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-4．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。今年

度の結果についても、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
取量を推定しても、ND=0として計算した PCBs
摂取量と 1%未満の差しか生じなかった。 
 
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。 
2014 年から 2016 年に行われた国民健康・栄養

調査のデータを解析し、該当地域における 1日
当たりの消費量の平均値を算出した。 
TD 試料の調製は、全国 10 地域の地方衛生研

究所等で 2019年 5月から 10月までの間に調製

された。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、元素

濃度を算出する過程において考慮した。 
 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 試薬 
超純水は Milli Q Element A10 (メルク社製) に

より製造したもの (比抵抗 > 18.2 MΩ・cm、TOC 
< 3 ppb) を使用した。硝酸 (1.42 Ultrapur-100)、
過酸化水素水(Ultrapure)、アセトン (残留農薬・

PCB 分析用)、トルエン (残留農薬・PCB 分析

用)、臭化カリウム (鹿特級)、硫酸銅(II) (鹿特級)、
ひ素標準液(As 100)、および 25%アンモニア水 
(有害金属測定用) は関東化学株式会社から購

入したものを使用した。L-システイン塩酸塩一

水和物 (特級) 、テトラフェニルホウ酸ナトリ

ウム、ポリエチレングリコール 200 (一級)、25%
テトラメチルアンモニウムヒドロキシド

(TMAH; 精密分析用)、1-ブタンスルホン酸ナト

リウム、マロン酸 (特級)、メタノール (液体ク

ロマトグラフィー用)、メチルオレンジ (特級)
は和光純薬正のものを使用した。 

多元素混合標準溶液として SPEX 社製の 
XSTC-622 と XSTC-1 を用い、一部の元素標準

溶液にはシグマアルドリッチ社製 (1000 mg/L 
水銀標準原液、Be、 Ga、 Y、 In 標準溶液、 Trace 
CERT)、あるいは関東化学製 (Nd、Sm、Gd 標準

溶液)のものを用いた。 
水銀分析には ICP-MS 用 1000 mg/L 水銀標準

原液 (シグマアルドリッチ社)、L-システイン 
(ナカライテスク)、添加剤 B:活性アルミナ (日
本インスツルメンツ社) を用いた。 
その他、ヒ素の化学形態別分析には、ひ酸

[As(V)] 水溶液(NMIJ CRM 7912-a) を、メチル水

銀の分析には塩化メチル水銀 (ジーエルサイエ

ンス) を用いた。 
Ⅲ-3 分析機器 
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元素分析には ICP-MS (iCAPQ、 サーモフィッ

シャーサイエンティフィック社製)を用いた。

ICP-MS 分析の前処理に使用するマイクロ波分

解装置は、ETHOS-One 及び ETHOS-TC (ともに

マイルストーンゼネラル社製)を用いた。ヒ素

の化学形態別分析には、HPLC (Prominence、 島
津製作所社製)と ICP-MS (iCAPRQ、 サーモフ

ィッシャーサイエンティフィック社製)を接続

したハイフネーションシステムを採用した。T-
Hg の分析には総水銀計 (MA-3000、 日本イン

スツルメンツ社)を用いた。Me-Hg の分析には

GC-MS/MS (TSQ Quantum XLS、 サーモフィッ

シャーサイエンティフィック社製) を用いた。 
Ⅲ-4 ICP-MSによる元素分析 
 多元素分析は、分析用試料 0.50 g を石英製分

解容器に量りとり、硝酸 5 mL 及び過酸化水素

水 2 mL を加えた。水 5 mL 及び過酸化水素水 2 
mL を加えた TFM 製分解容器に前述の石英製

分解容器を入れ、マイクロ波分解装置により分

解した。マイクロ波分解は次の条件で行った。

70°C: 2 分間→50°C: 3 分間→8.3°C/分: 18 分間

→200°C: 10 分間。 
分解後の溶液に、混合内部標準溶液 0.5 mL

を添加後、水で 50 mL に定容した。定容後の溶

液を測定溶液として ICP-MS により測定した。 
ただし、14郡の試料に対しては、試料 40 mL

に対し硝酸 5 mL、 過酸化水素 2 mL を添加し、

50 mL に定容したものを ICP-MS 用の分析試料

とした。 
また、希土類元素によるヒ素へのスペクト

ル干渉について解析し、数値補正法について

検討した。 
Ⅲ-5 ヒ素の化学形態別分析 
  試料 2.0 g を量り取り、0.3 mol/L 硝酸溶液 5 
mL を加え、100°C で 2 時間静置した。なお、

30 分おきによく振り混ぜた。2600×g で 10 分間

遠心分離後、水層を 20 mL メスフラスコに移し

た。残渣に水 5.0 mL を加え、手でよく振とう

した後、同様に遠心分離後、水層を上記のメス

フラスコに合わせた。同様の操作を計 2 回行っ

た。メスフラスコにメチルオレンジ溶液を 100 
µL 加え、5%アンモニア水で約 pH 2.7 (溶液の

色が薄い赤色～オレンジ)に調整した後、20 mL

に定容した。この溶液を孔径 0.45 µm の PTFE
フィルターでろ過したものを、測定溶液とした。 
測定試料 10 µL を HPLC カラムに抽入し、カ

ラムからの溶離液には内部標準溶液として Te
混合し、ヒ素の化学種別分析を行った。定量対

象とした As 化学種は、無機ヒ素 (iAs (As(III)と
As(V)の合計))、モノメチルアルソン酸 (MMAs)、
ジメチルアルシン酸 (DMAs)、 およびアルセノ

ベタイン (AsB) とした。 As/Te 比を解析し、得

られたピーク面積値の濃度に対する一次

回帰式を最小二乗法により求め、検量線を

作成した。  
Ⅲ-6 総水銀の分析 
総水銀 (Hg) は総水銀計を用いた。標準溶液及

び水銀濃度が 0.01 mg/kg 未満の試料の測定に

は低濃度用の吸光セル、水銀濃度が 0.01 mg/kg
以上の試料の測定には高濃度用の吸光セルを

用いた。 
サンプルボートは、5 mol/L 硝酸溶液に 12 時

間以上浸け置きした後、水でよくすすぎ、使用

する直前に 750℃で 3 時間加熱した。冷却後、

総水銀計により 850℃で 4分間再加熱したもの

を使用した。添加剤 B は使用する直前に 750℃
で 5 時間加熱したものを、4 群の T-Hg 測定の

際に添加した。標準原液を適宜量りとり、0.01% 
L-システイン溶液で希釈し、検量線用標準溶液

とした。 
Ⅲ-7 メチル水銀の分析 
分析用試料から 10.0 g を量りとり、アセトン

100 mL を加え 30 秒間振とうした。アセトンを

除去後、トルエン 100 mLを加え 30 秒間振とう

した。遠心後、トルエンを除去し、1 mol/L 臭

化カリウム溶液 40 mL、硫酸銅(II)飽和 4 mol/L 
硫酸 40 mL 及びトルエン 80 mL を加え、30 分

間激しく振とうした。遠心後、トルエン層を採

取した。水層にトルエン 50 mL を加え 10 分間

振とう後、同様に操作して得られたトルエン層

を合わせた。1% L-システイン溶液 50 mL を加

え 5 分間振とうし、静置後、水層を採取した。

6 mol/L 塩酸 30 mL、トルエン 30 mL を加え 5
分間振とう後、トルエン層を採取した。水層に

トルエン 30 mL を加え 5 分間振とう後回収す

る操作を二度繰り返し、トルエン層を合わせ、
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正確に 100 mL とした。トルエン溶液 4mL に

0.2 mol/L りん酸緩衝液(pH 7.0) 5 mL、1% テト

ラフェニルホウ酸ナトリウム溶液 1 mL を加え、

室温で 10 分間振とう後、遠心した。トルエン

層を脱水後、1 mL を採取し、1.5 mg/mL PEG200
を 0.5 mL 正確に加え混合したものを測定溶液

とした。 
Ⅲ-8 統計解析 
 空試験を 3 回以上行い、空試験の信号強度

の標準偏差を 10 倍した値を検量線の傾きで

除した値を定量下限値 (LOQ)とした。HPLC-
ICP-MS によるヒ素化合物の分析においては、

検量線最下点のピーク範囲における信号を積

分した値を利用し、信号強度が低い場合には

ポアソン分布に近似していると仮定して、標

準偏差は積分した面積値の 2 乗根を採用した。 
LOQ未満の結果を含むデータの取扱いに関

しては、古典的には 0、 1/2LOQ、 LOQ等を代

入する方法が用いられてきた。しかしながら、

最近の研究・ガイドラインでは、代入法の適

用範囲は限定されて来ており、その使用も推

奨されなくなってきている。代入法以外の平

均値推定法として、R (3.4.0)と R のパッケー

ジ EnvStat (2.3.1)と rstan (2.16.2)を用いた。 
一方で、これまでと同様の手法で推定値を

比較することも求められる。そこで、本研究

では代入法に代わる解析法についても本研究

への適用可能性を調査するとともに、未検出

となったデータは 0 と 1/2LOQ の代入法両方

で算出することを基本とした。 
元素類摂取量は、TD 試料中化学物質濃度に

食品消費量を乗じて推定した。この推定値は

地域別の全年齢層平均摂取量 (地域別摂取量) 
に相当する。地域別摂取量を平均した値を全

国・全年齢層平均摂取量 (推定 1 日摂取量) と
した。 
 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. 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当類）

からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査 
Ⅳ-1 一食分試料 

2019 年 9-10 月に国内のスーパーマーケット

及び商業施設で魚介類を主菜とする弁当類（5
種 25 試料）を購入して調査試料とした。各弁

当について 3～4 個を購入し、弁当の内容物を

魚介類を使った食品とそれ以外（米飯等）に分

け、各々をフードプロセッサーやハンドミキサ

ーを使用して均一化した。魚介類を使った食品

の均一化では、あらかじめ骨などを除去して可

食部のみを対象とした。今年度は、魚介類を使

った食品を均一化した試料を分析した。試料は

-20℃の冷凍庫で保管し、分析時に解凍して使

用した。 
Ⅳ-2. PCBs 分析 
Ⅳ-2-1. 試薬、試液及び器具 

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（旧

和光純薬工業株式会社、現富士フィルム和光純

薬(株)）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)、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。ジメチルスルホキシド

(ダイオキシン類分析用)、ノナン(ダイオキシン

類分析用)、塩化ナトリウム（特級）は富士フィ

ルム和光純薬(株) より購入した。水は、ミリポ

ア Milli-Q Integral 10 環境分析タイプから採

取した超純水をヘキサンで洗浄し使用した。 
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 
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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、トレイジャンサ

イエンティフィック社製の HT8-PCB を使用し

た。 
Ⅳ-2-2 機器 
GC: 7890B GC System (Agilent Technologies) 
MS: MStation JMS-800D UltraFOCUS (日本電子

(株)社製) 
Ⅳ-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。このヘキサン溶液を分液ロートに移

し，ヘキサンで容器を数度洗い分液ロートに合

わせ 15 mL とし，ヘキサン飽和ジメチルスルホ

キシド（DMSO）40 mL を加え 10 分間振とう抽

出した。静置後、DMSO層を分取し、ヘキサン

層に DMSO 40 mL を加え同様の操作を 2 回行

った。DMSO 抽出液を合わせ水 120 mL、ヘキ

サン 60 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

60 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、水 50 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。ヘキサン層を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。 
Ⅳ-2-4. 高分解能 GC/MS 測定条件 
GC カラム：HT8-PCB（トレイジャン サイエ

ンティフィック) 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： 
一塩化ビフェニル モノクロロビフェニル(MoCBs) 

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

二塩化ビフェニル ジクロロビフェニル(DiCBs) 

 定量用イオン:m/z 222.0003，確認イオン:m/z-223.9974 

三塩化ビフェニル トリクロロビフェニル(TrCBs) 

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

四塩化ビフェニル テトラクロロビフェニル(TeCBs) 

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

五塩化ビフェニル ペンタクロロビフェニル(PeCBs) 

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

六塩化ビフェニル ヘキサクロロビフェニル(HxCBs) 

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

七塩化ビフェニル ヘプタクロロビフェニル(HpCBs) 

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

八塩化ビフェニル オクタクロロビフェニル(OcCBs) 

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

九塩化ビフェニル ノナクロロビフェニル(NoCBs) 

 定量用イオン:m/z 461.7246，確認イオン:m/z 463.7216 
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十塩化ビフェニル デカクロロビフェニル(DeCB) 

 定量用イオン:m/z 497.6826，確認イオン:m/z 499.6797 
13C12標識 MoCBs 

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

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

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

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

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

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

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

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

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

 定量用イオン:m/z 509.7229，確認イオン:m/z 511.7199 

Ⅳ-2-5. 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（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。 
Ⅳ-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。 
Ⅳ-3 PCBs 摂取量 
 試料における分析対象物の濃度に、一食分の

食品重量（魚介類を使った食品のみ）を乗じて

PCBs 摂取量を算出した。試料中の濃度が LOD
未満の異性体はゼロ（ND=0）として計算した。

総 PCBs は、全 PCBs 異性体（209 異性体）の合

計値とした。NDL-PCBs はコプラナーPCBs で

ある 12 異性体以外の PCBs 異性体（197 異性

体）の合計値とした。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。 
 
V 魚介類を主菜とした一食分試料（弁当類）から

のハロゲン系難燃剤の摂取量調査 
V-1 試料・試薬等 
V-1-1 試料 

2019 年 9-10 月に国内のスーパーマーケット及

び商業施設で魚介類を主菜とする弁当類を購入

して調査試料とした。 
弁当類の内訳は、白身魚フライ、サケ、サンマ、

ウナギ及びサバを各々主菜とするもので、各主菜

について 5 種類の商品を購入した。購入した弁当

類は「Ⅳ. 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当

類）からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査」で調

査した弁当類と同一である。今年度に検討対象と

したのは各種類から 1 試料ずつを選んだ 5 検体

である。 
弁当の内容物を、魚介類を使用した食品とそ

れ以外（米飯等）に分け、各々をフードプロセッサ

ーやハンドミキサーを使用して均一化した。魚介

類を使用した食品については、あらかじめ骨など
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を除去して可食部のみを対象とし均一化した（以

下、魚介類使用部分）。均一化の際に加水は行

わなかった。試料は-20℃の冷凍庫で保管し、分

析時に解凍して使用した。 
V-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 社製を、CP 及び DPs の各種標

準溶液は Wellington Laboratories 社製を、Dec 
602、Dec 603 及び Dec 604 の各標準物質は Santa 
Cruz社製を使用した。これらをノナンで適宜希釈・

混合し分析に用い た。シリンジスパイ クには

Wellington Laboratories 社 製 の 13C12-PentaCB
（#111）を使用した。 

PBDEs の測定では、Wellington Laboratories 社

製 PBDEs 混合標準液（BFR-CVS, BFR-LCS, 
BFR-ISS）を用いた。 

HBCDsの測定では、Wellington Laboratories社

製α-、β－、γ－HBCD 標準品、および内標準

物質として 13C12ラベル化α－、β－、γ－HBCD
を用いた。また、シリンジスパイクとして、γ－

HBCD－ｄ18を用いた。各異性体をメタノールで適

宜希釈・混合して分析に用いた。 
V-1-3. 試薬及び器材 

アセトン、ヘキサン、トルエン、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

東化学社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。メタノール及びアセトニ

トリルは関東化学社製の LC/MS 用を用いた。シク

ロヘキサンは富士フイルム和光純薬社製の残留

農薬・PCB 試験用を、フルバリネート標準品は残

留農薬試験用を、44％硫酸シリカゲルはダイオキ

シン類分析用をそれぞれ用いた。酢酸アンモニウ

ムは富士フイルム和光純薬社製の HPLC用を、硫

酸は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 社製の

Sep-pak Vac RC (500 mg)を使用した。スルホキシ

ドカラムは Supelco 社製の 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。ガラス器具類

は予めアセトン、ヘキサンですすいで洗浄し、十

分に乾燥させたものを使用した。 
V-2 機器及び使用条件 

V-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 7890A を MS は

Waters AutoSpec Premier を使用した。 
V-2-2. 液体クロマトグラフ・タンデム四重極型質量

分析計(LC/MS/MS) 
LC/MS/MS は Waters Acquity UPLC H-Class 

Plus Binary / Xevo TQ-XS を用いた。 
V-2-3. 高速溶媒抽出装置 

高 速 溶 媒 抽 出(ASE)に は Thermofisher 
Scientific 社製の大容量型装置 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 
V-2-4. ゲル浸透クロマトグラフ 

ゲル浸透クロマトグラフ（GPC）の装置構成、使

用条件等は下記の通りであった。 
ポンプおよびデガッサーは、島津製作所製の

LC-10ADVP および DGU-12A を使用した。PDA
検出器は GL サイエンス社製の GL-7452 にて、

210 nm をモニターした。カラムオーブンは GL サイ

エンス社製の CO 705 を使用し、カラム温度を

40℃に設定した。カラムは、昭和電工社製の

CLNpak EV-G AC + EV-2000 AC を使用し、移動

相としてアセトン/シクロヘキサン（3：7）を用いて、

流速を 5 mL/min に設定した。各試料は移動相と

同じ組成の溶液 5 mL に定容し、その内の 2 mL
をサンプルループ方式にて GPC 装置に注入した。 
 
V-3 実験操作 
①固相カラム精製による分析法の検討 

一食分試料のうち魚介類使用部分（約 10 g） を
ビーカーに精秤し、凍結乾燥後ガラスビーズを加

えて混合し、高速溶媒抽出を行った。抽出液を濃

縮し、ヘキサンで 20 mL に定容し試料液を調製し

た。試料液の一定量を取り、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)を添加した後、

硫酸処理、フロリジルカラムで精製した。一方、試

料液を上記と同様にフロリジルカラムで精製した

後、スルホキシドカラムで追加精製した試料につ

いても検討した。 
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②ゲル浸透クロマトグラフィー（GPC）による分析法

の検討 
前項と同様の方法で調製した試料液を硫酸処

理し、GPC 装置を用いて精製する方法を検討した。 
ハロゲン系難燃剤の溶出画分として注入後 12

分～32分を分取した。得られた画分を減圧濃縮し、

ヘキサン溶液とした後、硫酸シリカゲル処理を行

い、0.1 mL アセトニトリル溶液として測定試料とし

た。 
 
Ⅵ. 自動前処理装置を用いた食品中のダイオキ

シン類分析の検討 
Ⅵ-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。 
Ⅵ-2. 試薬及び器具 
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、ノンオルト PCB 混合溶液、及びモ

ノオルト PCB 混合溶液は、（株）ウェリントン

ラボラトリージャパンよりそれぞれ NK-ST-B4、
BP-CP81、及び BP-MO を購入した。検量線用

PCDD/PCDFs 標準溶液は（株）ウェリントンラ

ボラトリージャパンより FDU-CS1〜CS5 を購

入した。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(DXNs 分析用) 、メタノール(DXNs

分析用)、ジクロロメタン（DXNs 分析用）、水

酸化カリウム(特級)、ヘキサン(DXNs 分析用)、
トルエン（DXNs 分析用）、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(DXNs 分析用)、硫酸（特級）、

塩化ナトリウム（特級）は和光純薬(株) より購

入した。ヘキサン洗浄水は、ミリポア Milli-Q 
Integral 10 環境分析タイプから採取した超純水

をヘキサンで洗浄し使用した。 
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。自動前処理装置

用に使用する精製カラム（標準タイプ 20φ）は

三浦工業株式会社より購入した。精製カラムと

して、10%硝酸銀シリカゲルカラム、44%硫酸

シリカゲルカラム、活性炭カラム、及びアルミ

ナカラムが含まれている。 
GC キャピラリーカラムは、DB-5ms、DB-17

をアジレント・テクノロジー株式会社より、

HT8を SGEジャパン(現トレイジャンサイエン

ティフィックジャパン)より購入した。 
Ⅵ-3. 機器 
ホモジナイザー:レッチェ社製 GM200 
自動前処理装置：（GO-HT、三浦工業株式会社） 
高分解能 GC/MS: 7890B (Agilent Technologies) 
/MStation JMS-800D UltraFOUCUS日本電子(株)
社製 
Ⅵ-4 試験溶液の調製 
Ⅵ-4-1 アルカリ分解・溶媒抽出 

均一化した試料 40 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/PCDFｓ 各 40 pg（OCDD/OCDF は 80 
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。ヘキサン層を合わ

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。得られたヘキサン層を抽出

液とした。 
Ⅵ-4-2手作業による精製（従来法） 
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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）を添加し高分解能

GC/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（PCDD/PCDFs 用 13C
標識体 40 pg、ノンオルト PCB用 13C標識体 100 
pg）を添加し高分解能 GC/MS に供した。 
Ⅵ-4-3自動前処理装置（GO-HT）による精製 

ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫酸を約

20 mL 加え、緩やかに振とうし、静置後、硫酸

層を除去した。同様の操作を 3 回繰り返した。

その後、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した。

溶媒を留去し 1 mL 程度に濃縮した後、自動前

処理装置に装着した精製カラム（標準タイプ

20φ）に負荷した。精製カラムは上から順に、

硝酸銀シリカゲルカラム、硫酸シリカゲルカラ

ム、活性炭カラム、及びアルミナカラムを連結

させた。ヘキサン 90 mL でカラムを洗浄後、逆

方向からトルエンを送液した。アルミナカラム

からトルエン 1.0 mL でモノオルト PCBs 分画

を溶出した。活性炭カラムからトルエン 1.2 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）を添加し高分解能 GC/MS に供した。

PCDD/PCDFs及びノンオルト PCBs分画は溶媒

を 留 去 後 、 シ リ ジ ン ス パ イ ク 20 μL
（PCDD/PCDFs 用 13C 標識体 40 pg、ノンオル

ト PCB 用 13C 標識体 100 pg）を添加し高分解

能 GC/MS に供した。 
Ⅵ-5 高分解能 GC/MS 測定 
１）GC 条件 
①2,3,7,8－TCDD、1,2,3,7,8－PeCDD、2,3,7,8－
TCDF、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（内径 0.32 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：1.5 μL 
昇温条件：130℃(2 分保持)-30℃/分-200℃-5℃/
分-220℃(16 分保持)-6℃/分-300℃(10 分保持) 
キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.8 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、2,3,4,7,8－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：2.0 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：1.5 μL 
昇温条件：130℃(1 分保持)-15℃/分-220℃(5 分

保持)-2℃/分-300℃(1 分保持) 
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キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.2 mL/分) 
２）MS 条件 
MS 導入部温度：280℃ 
イオン源温度：280℃ 
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：食品中の DXNs 分析の暫定ガ

イドライン 1)（以下、ガイドライン）に従った。 
Ⅵ-6. 検出下限値及び定量下限値の推定 

最低濃度の検量線作成用標準液を 5 倍に希

釈した標準溶液を高分解能 GC/MS により測定

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。また、操作ブランク試験を 6 回

行い、ブランクが認められる DXNs 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。 
 
Ⅶ.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 
Ⅶ-1 標準品、試薬及び機器 
標準品：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 、PFBS、PFHpS、
ipPFNS、PFDS、PFDoS、NaDONA、F-53、 ipPFNA
は標準原液からメタノールを用いて、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 
Ⅶ-2 PFCs の前処理方法 
標準溶液の調製方法：本標準品はメタノールを

用いて、1000 μg/mL（ppm）の標準原液に調製

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。 
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 
 

Ⅷ.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 
Ⅷ-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、医療法人

成和会山口病院にて計 15 人から母乳の提供を

受けた。 
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Ⅷ-2 母乳中のダイオキシン測定 
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定量下限値の 1/2の
濃度として算出した。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、

医療法人成和会山口病院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。 
 
Ⅸ.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。

MOE については評価書から抜き出した数値を

表にまとめた。PFAS については時系列を年表

にした。なお収集期間は 2020 年 3 月末までで

ある。 
 
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 8.31（範

囲：3.23～28.60）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 0.17（範囲：0.06～0.57） pg TEQ/kg bw/day
となった。昨年度は平均 0.21（範囲：0.06～1.04） 
pg TEQ/kg bw/day であり、今年度の平均値はや

や低い値であった。また、今年度の最大値は昨

年度と比較すると約半分であった。最大値は東

北地区で作製した 10 群試料（#3）であった。

PCDD/PCDFs 摂取量に対する寄与率が高い食

品群は、10 群（魚介類）80.1%、11 群（肉・卵

類）17.4%であり、これら 2 群で全体の 97.5%
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 17.21（範囲：

8.39～32.08）pg TEQ/person/day であり、体重あ

たりの摂取量は平均 0.34（範囲：0.17～0.64）
pg TEQ/kg bw/day であった。昨年度は平均 0.44
（範囲：0.15～0.94）pg TEQ/kg bw/dayであり、

今年度の平均値はやや低い値であった。また、

最大値は関西地区で作製した 10 群試料（#3）
であった。今年度の最大値は昨年度と比較する

と 3 割ほど低い値であった。Co-PCBs 摂取量に

対する寄与率が高い食品群は、10 群（魚介類）

96.1%、11 群（肉・卵類）3.90%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 25.52（範囲：

12.53～56.65）pg TEQ/person/day であり、体重

あたりの摂取量は平均 0.51（範囲：0.25～1.13）
pg TEQ/kg bw/day であった。平均値は日本の

TDI（4 pg TEQ/kg bw/day）の 13%程度であり、

最大値は TDI の 28%程度に相当した。昨年度
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は平均 0.65（範囲：0.21～1.77）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

低い値であった。 
 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）90.9%、11 群（肉・

卵類）8.3%であり、これら 2 群で全体の 99.1%
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。一昨年

度及び昨年度における割合は共に 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 1.4～3.1 倍の開

きがあった。昨年度は同一機関における最小値

と最大値の開きは 1.2～6.9 倍であり、今年度は

最小値と最大値の開きが昨年度と比べ小さか

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 摂取量を算出した。10 群から

の総 PCBs摂取量は 128～1,621 ng/person/dayの
範 囲 で 推 定 さ れ 、 全 国 平 均 値 は 394 
ng/person/day であった。また、11 群からの総

PCBs 摂取量は 8.64～52.3 ng/person/day の範囲

で推定され、全国平均値は 26.4 ng/person/day で

あった。昨年度の 10 群からの総 PCBs 摂取量

の全国平均値は 233 ng/person/day、11 群からの

総 PCBs 摂 取 量 の 全 国 平 均 値 は 16.3 
ng/person/dayであった 5)。   
昨年度と比較すると、今年度の 10 群及び 11

群の総 PCBs 摂取量の全国平均値は 1.7 倍及び

1.6 倍ほど高くなった。10 群及び 11群からの総

PCBs 摂取量の最大値は地域 F において推定さ

れた。これら二つの最大値は、昨年度の最大値

と比較して、それぞれ 5.2 倍と 1.3 倍高い値で

あった。特に地域 F の 10 群からの総 PCBs 摂
取量については他の地域と比較して突出して

高い値であった。過去の調査結果において地域

F の総 PCBs 摂取量が毎回、高い値とはなって

いないことを考慮すると、今回、地域 F におい

て最大値が推定されたのは、地域 F の TD 試料

作製に使用された食品の中に偶発的に PCBsを
高濃度に含有する食品が含まれていた可能性

が高いと考えられた。 
また、10 群と 11 群からの総 PCBs 摂取量に

ついて、同族体毎の割合を算出した。10 群につ

いては、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

88%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
群の同族体割合はこれらの混合物の同族体割

合とよく似ていた。一方、11 群については、地

域によって同族体ごとの割合に違いが認めら

れた。特に地域 Aと Fにおいては、低塩素 PCBs
（1 塩素～3 塩素）の割合が他の地域よりも高

く、20%以上を占めていた。低塩素 PCBs は

KC300や排ガスなどで割合が高い PCBsであり、

これらの汚染の関与が疑われた。 
10 群と 11 群からの PCBs 摂取量の合計値を

算出した。総 PCBs 摂取量は 156～1,673 
ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値は

420 ng/person/day であった。昨年度の総 PCBs
摂取量の全国平均値は250 ng/person/dayであり
5)、今年度の総 PCBs 摂取量は昨年度と比較す

ると 1.7 倍高い値であった。今年度は地域 F の

10 群において、突出して高い総 PCBs 摂取量が

推定されたことが大きく影響しているものと

考えられる。現在、日本では PCBs に暫定 TDI
（5 µg/kg bw/day）が示されている。本研究で推

定された総 PCBs 摂取量の全国平均値は 420 
ng/person/day であり、体重（50 kg と仮定）あ

たりでは 8.4 ng/kg bw/day であった。この値は

暫定 TDI の僅か 0.2%程度であった。 
本年度までの総 PCBs摂取量の全国平均値の

経年推移も検討した。平成 30（2018）年度まで
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の調査結果は、昨年度の本事業の報告書「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」5)から引用

した。総 PCBs 摂取量は 1990 年代前半までに

急激に減少しているが、それ以降の減少傾向は

鈍化している。行政指導により 1972 年に PCBs
製品の製造・使用が中止となり、1973 年には

PCBs は化審法により特定化学物質(現在の第

一種特定化学物質)に指定された。1990 年代前

半までの急激な摂取量の低下はこれらの行政

施策の効果が反映されているものと考えられ

る。本年度の総 PCBs 摂取量の全国平均値は、

昨年度よりやや高い値が得られたものの、これ

までの PCBs摂取量の推移に影響を与えるもの

ではなかった。調査開始時と比較すると、本年

度の総 PCBs 摂取量は 1/8 程度であった。 
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算出した。10 群からの

NDL-PCBs摂取量は 117～1,511 ng/person/dayの
範 囲 で 推 定 さ れ 、 全 国 平 均 値 は 365 
ng/person/dayであった。11 群からの NDL-PCBs
摂取量は7.86～49.2 ng/person/dayの範囲で推定

され、全国平均値は 24.1 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 、141～1,561 
ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値は

389 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 420 
ng/person/dayであることから、NDL-PCBs は総

PCBs 摂取量の 93%を占めていた。この傾向は

昨年度の調査結果 5)と同様であった。 
 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 39.9～485 
ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値は

119 ng/person/day であった。11 群からの摂取量

は 3.15～16.2 ng/person/day の範囲で推定され、

全国平均値は 8.22 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、48.4～497 ng/person/day の範

囲で推定され、全国平均値は 127 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 28
～36%、11 群で 22～45%であり、昨年度の調査

結果 5)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、生物体内における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. ヒ素への希土類元素によるスペクトル干

渉の影響とその補正法の検討 
希土類元素の使用量増加と低濃度の As 分析

の普及に伴い、150Nd2+、150Sm2+の 75As+へのスペ

クトル干渉が無視できない場合があるという

報告がなされている。食品中の希土類元素濃度

に関する報告は、中国の鉱山近辺のデータが報

告されているだけで、日本における正確なデー

タは報告されていない。 
そこで、希土類元素によるヒ素定量値への影

響を低減するために、以下で示すスペクトル干

渉の補正式の有効性を検討した。 

 

   𝐼𝐼𝑐𝑐
As75

= 𝐼𝐼𝑚𝑚
As75
− 𝛼𝛼𝐼𝐼𝑚𝑚

Nd150
− 𝛽𝛽𝐼𝐼𝑚𝑚

Sm150
 

= 𝐼𝐼𝑚𝑚
As75
−

5.6
17.2

𝛼𝛼𝐼𝐼𝑐𝑐
Nd146

−
7.38
15

𝛽𝛽𝐼𝐼𝑐𝑐
Sm147

 

ここで、𝐼𝐼𝑐𝑐Xと𝐼𝐼𝑚𝑚Xはそれぞれ m/z=X における信号

強度の補正値および測定値を、𝛼𝛼と𝛽𝛽はそれぞ

れ Nd と Sm の 2 価イオン生成率を示す。ただ

し、146Nd と 147Sm の信号強度は、Ba の酸化物 
(130Ba16O) 及び水酸化物 (130Ba16OH) の干渉を受

けるため、下記の補正を行った上で上記の式に

当てはめた。 
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             𝐼𝐼𝑐𝑐
Nd146

= 𝐼𝐼𝑚𝑚
Nd146
− 𝛾𝛾𝐼𝐼𝑚𝑚

Ba130
 

＝𝐼𝐼𝑚𝑚
Nd146
− 𝛾𝛾

0.11
11.2

𝐼𝐼𝑚𝑚
Ba137

 

𝐼𝐼𝑐𝑐
Sm147

= 𝐼𝐼𝑚𝑚
Sm147

− 𝜀𝜀𝐼𝐼𝑚𝑚
Ba130

 

= 𝐼𝐼𝑚𝑚
Sm147

− 𝜀𝜀
0.11
11.2

𝐼𝐼𝑚𝑚
Ba137

 

 
ここで、 𝛾𝛾と𝜀𝜀はそれぞれ Ba の酸化物と水酸

化物の生成率を示す。これらの生成率は単一元

素標準溶液を分析することで算出した。 
低ヒ素・高希土類の認証物質である Apple 

leaves (認証値: 0.039±0.007 µg g−1) および Peach 
leaves (認証値: 0.060±0.018 µg g−1) のヒ素濃度

の分析値は、スペクトル干渉の補正を行わなか

った場合には、認証値の 7.3～23倍であったが、

スペクトル干渉の補正を行うことで改善した。 
この補正法を TD 試料中の As の定量に適用

した。TD 試料においては、補正を行った値と

行わなかった値は比較的良い一致を示したが、

2群、7群、9群では補正を行わない場合は 4~7%
過大評価していた。しかしながら、これらの食

品群からの As 摂取量の寄与率は小さいことか

ら、これまで行ってきた MB 法による As 摂取

量評価の値には、スペクトル干渉による大きな

影響は無いと考えられた。 
Ⅲ-2. 各元素類の全国・全年齢層平均摂取量の

推定 (2019 年) 
2019 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。一

斉分析法の対象となる 33 元素 (B、 Al、 Ti、 
V、 Cr、 Mn、 Co、 Ni、 Cu、 Ge、 As、 Se、 
Mo、 Cd、 Sn、 Sb、 Ba、 La、 Ce、 Pr、 Nd、 
Sm、 Eu、 Gd、 Tb、 Dy、 Ho、 Er、 Tm、 Yb、 
Lu、 Hg、 Pb、 U) について 10 地域の平均値

として算出した推定一日摂取量を算出した。

また、ヒ素の化学種別の推定 1 日摂取量の平

均値を算出した。地域ブロックごとの 10 群の

11 群の Hg 摂取量、 MeHg 摂取量、 MeHg 割

合を示した。 
V、 Cr、 Ge、 Sn、 希土類元素、 Pb 以外の

元素では地域ブロック間の変動は小さかった。

Ge と希土類元素は定量値が低くかったこと

から、測定精度を踏まえると妥当な変動幅で

あるといえる。 
一方で、Sn は四分位範囲が広く、他の元素

のパターンとは大きく異なった。これまでの

調査においては、Al、 Sn、 Sb、 Pb、 U の摂

取量に地域間の変動が大きいことが報告され

ている。Sn の変動が高くなる要因として、こ

れまでの報告書では、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とされている。Sn の摂

取量を缶詰食品を使用したかどうかによる摂

取量を比較した。ここでは、缶詰食品が利用

されていた、5 群 (豆類)、 7 群 (緑黄色野菜)、 
8 群 (淡色野菜・きのこ類・海藻類)、 9 群 (魚
介類)に関して比較した。サンプル数が少ない

ため、統計的検定は行わなかったが、缶詰食

品を使用したほうが、Sn摂取量が高くなる傾

向があった。しかしながら、8 群では缶詰食品

が含まれていなくても、高濃度になるケース

があった。これらのケースには、水煮タケノ

コが含まれており、これまでの研究において

も水煮タケノコが TD試料中の Sn濃度を増加

した可能性が指摘されている。缶詰食品が含

まれていた 8 群のなかでもタケノコの水煮が

含まれていた場合には Sn 濃度が高かった。タ

ケノコの水煮には、保存中のチロシンの発生

を抑制するためにクエン酸やアスコルビン酸

を添加して pH を 1~3 に調整する方法がしば

しば取られる。容器からの溶出が影響を与え

たと考えられた。 
Ⅲ-3. 食品群ごとの寄与率 

各元素の食品群ごとの平均寄与率を検討し

た。多くの元素において、これまでの調査と

同様の傾向を示した。毒性の高い、As、 Cd、 
Hg、 Pb についてその傾向を以下にまとめた。 

As の摂取量における寄与率は、これまでの

報告と同様に、10 群で 55.6%、次いで 8 群で

35.5%と大きかった。10 群の魚介類において
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は、ヒ素は毒性の低い AsB として存在してい

た 。 
一方で、iAsはコメや海藻の中でもヒジキに

は無機ヒ素が多く含まれており、そのリスク

が懸念されている。2019年の調査においても、

1 群の寄与率は 64.2%、8 群の寄与率は 13.2%
であった。 

Cd の摂取量における寄与率は、これまでの

報告と同様に、1 群で 31.2%、次いで 8 群の

21.2%と大きかった。 
Hg の摂取量における寄与率は、これまでの

報告と同様に、10 群の魚介類で多く 89.4%で

あった。10 群では 88.7%が毒性の高いメチル

水銀として存在していた。Pb の摂取量におけ

る寄与率は、11 群で 21.4%、1 群で 20.5%であ

った。 
今回の調査から追加した元素である Ti、 V、 

Ge、 希土類元素について、その特徴を以下に

まとめる。Ti は 10 群の魚介類の寄与率が

70.3%と高く、特徴的であった。V は 8 群の淡

色野菜等の寄与率が 63.8%と高かった。8 群に

は海藻・きのこ類も含まれているため、寄与

している食品の特定は難しいが、コンブなど

の褐藻や紅藻で多いことが報告されているこ

とや、ベニテングダケでは選択的に取り込む

機構があることが報告されている。Ge は 9 群

の嗜好飲料からの寄与が 38.4%と最も高かっ

た。これは PET の合成触媒として Ge が使用

されているためと考えられた。同じく触媒に

利用されている Sb の寄与も 9 群で高かった

結果は、上記の推測と矛盾していない。 
希土類元素は、元素によって多少異なるが、

概ね 7 群で 20.3~56.2%と最も寄与率が高く、

ついで 10 群の魚介類で 12.3~40.1%と高かっ

た。 
Ⅲ-4. 未検出例の取扱い 

EPA のガイドラインでは、未検出例が 5%未

満かつ歪みが小さいの場合にのみ代入法を用

いるべきとされている。代入法 (0 を代入する 
(S0)、 報告限界値の半値を代入する (RL/2)、 
報告限界値を代入する (RL/1))に代わる方法

と し て 、Kaplan-Meier (KM) 法 、 robust 
regression on order statistics (rROS) 法 、 

maximum-likelihood estimation 法、 ベイズ推定 
(BE) 法等が挙げられる。 

対数正規分布を仮定して、7群中As濃度 (検
出割合 = 7/10)、 9 群中 Pb 濃度 (検出割合 = 
3/10)、 4 群中 As 濃度 (検出割合 = 1/10)
 、 4 群中 Cd 濃度 (検出割合 = 0/10) 
を例として比較した。 
検出されたレコード数が 1 以下の場合でも

推定値を得られるのは代入法の魅力であろう。

しかしながら、代入する値には統計的妥当性

が無い点には留意する必要がある。 
一方で、今回のデータはサンプル数が 10 し

かないため、リコメンデーションに従うと

KM 法か rROS 法による推定を用いるべきと

ある。 
BE 法は、事前分布を利用することで少ない

サンプルにおいても安定的な推定が可能であ

ること、裾の重い確率密度分布を利用するこ

とで外れ値を含んだデータにおいても安定的

な推定が可能であることが知られている。有

害元素の確率密度分布には裾の重い対数正規

分布を仮定することが多いため、BE 法は KM
法や rROS 法とともに検討すべき統計手法と

いえる。 
本研究では、確率的プログラミング言語

Stan を用いた BE を行った。 
使用した Stanコードは 5つのブロックから

構成されており、Data block では、計算に必要

なデータを宣言している。Transformed data 
block では、data block で宣言したデータを用

いて、観測値の最大値を算出している。

Parameter block では、推定するパラメーター

を宣言している。このモデルでは、対数正規

分布のパラメーターである幾何平均値 (GM) 
と幾何標準偏差 (GSD) を推定する。さらに、

ND となったレコードの推定誤差を指定して

いる。Transformed parameter block では、ND と

なったデータを LOQ の半値から推定誤差を

引いた値として宣言した。 
model block では、上記で宣言したデータ及

びパラメーターを用いて推定するためのモデ

ルを指定している。27~29 行目は事前分布を

指定しており、ここでは、事前知識としてこ
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れまでの報告で元素類の濃度分布には、対数

正規分布を用いることが多いこと、また GSD
には 3 前後の報告が多いという情報を利用し

た。一方で、GM には、最大値の半値を平均値

と標準偏差に持つだろうとの情報を利用した。 
BE 法による平均値の推定値は、推奨方法に

よる推定値と似た値を示した。しかしながら、

標準偏差は他の推定法よりも大きくなる傾向

があった。 
代入法に代わる推定法を適用するには本年

分のデータのみでは推定の誤差の方が大きい

と考えられる。 
一方で、ND=0 として算出した推定一日摂

取量の総和と ND=1/2LOQ として算出した値

との差は、多くの元素で 1%以下と小さかった。

しかしながら、ND となる試料の多かった重

希土類元素については、15%の違いが認めら

れる元素もあり (Ho、 Tm、 Lu)、適切な統計

解析法について、引き続き検討を行う必要が

あると言えた。 
 

Ⅳ. 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当類）

からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査 
Ⅳ-1 弁当試料からの総 PCBs 摂取量 
 個々の弁当（5 種 25 試料）からの総 PCBs 摂
取量を算出した。弁当一食（魚介類を使った食

品のみ）を食した場合の、各試料における同族

体毎の摂取量と、それらの合計となる総 PCBs
摂取量を表した。 
弁当の種類毎の総 PCBs摂取量の統計量と総

PCBs 摂取量の散布図を検討した。弁当の種類

毎の調査数が 5 と少ないことに留意する必要

があるが、白身魚フライ弁当などで大きく外れ

た値があったため、ここでは中央値を用いて比

較した。弁当一食あたりの総 PCBs 摂取量は、

ウナギ弁当で中央値 234 ng/食（範囲 110～708 
ng/食）、サケ弁当で中央値 67 ng/食（範囲 62～
223 ng/食）、サバ弁当で中央値 908 ng/食（範囲

403～1,814 ng/食）、サンマ弁当で中央値 208 ng/
食（範囲 78～231 ng/食）、白身魚フライ弁当で

中央値 12 ng/食（範囲 5.7～121 ng/食）であっ

た。弁当一食あたりの総 PCBs 摂取量は、主菜

とする魚介類の種類により大きな違いが認め

られた。総 PCBs 摂取量の中央値が最大であっ

たサバ弁当と、最小であった白身魚フライ弁当

では 76 倍もの差があった。サバは PCBs 濃度

が比較的高い魚介類であることから、それを主

菜とする弁当からの PCBs摂取量も高くなった

と考えられる。一方、白身魚フライに使用され

るタラやホキなどは、脂肪含量が低いことから

一般に PCBs 濃度も低いため、それらを主菜と

する弁当からの PCBs摂取量も低くなったと考

えられる。 
また、本年度の TD 調査では、10 群（魚介類）

からの総 PCBs 摂取量は、全国平均値で 394 
ng/person/dayと推定されている。弁当一食あた

りの総 PCBs 摂取量の中央値と比較すると、サ

バ弁当の中央値のみがこの値を上回った。なお、

サバ弁当では調査した弁当 5 試料について、い

ずれも総 PCBs摂取量が全国平均値を上回って

いた。 
各弁当試料からの総 PCBs 摂取量について、

同族体毎の割合を算出した。いずれの試料も 4
塩素〜7 塩素の PCBs が主要であり、これらの

合計で全体の 67%〜95%を占めていた。過去に

使用されたカネクロール（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、概してこれらに

よる汚染が主体となっているものと考えられ

た。ただし、低塩素化 PCBs（3 塩素化体以下）

の割合が多い試料もいくらか見られた。特に、

白身魚フライ弁当のNo.1及びNo.4などでは低

塩素化 PCBs の割合が高かった（25%以上）。低

塩素化 PCBs は KC300 や排ガスなどで割合が

高い PCBs であり、これらの汚染の関与も疑わ

れた。 
Ⅳ-2 弁当試料からの NDL-PCBs 摂取量 

個々の弁当（5 種 25 試料）からの NDL-PCBs
摂取量、及び NDL-PCBs の指標異性体として使

用されている 6PCBs の摂取量を推定した。弁

当試料における 6PCBs 摂取量の NDL-PCBs 摂
取量に対する割合は 26～41%の範囲であった。

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
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にもかかわらず、その割合は 50%を下回ってい

た。この結果は TD 試料の結果とよく一致して

いた。 
弁当の種類毎の NDL-PCBs 摂取量の統計量

を示した。また、指標異性体である 6PCBs 摂取

量の統計量を示した。弁当一食あたりの NDL-
PCBs 摂取量は、ウナギ弁当で中央値 216 ng/
食（範囲 102～640 ng/食）、サケ弁当で中央値 
62 ng/食（範囲 58～206 ng/食）、サバ弁当で中

央値 838 ng/食（範囲 374～1,686 ng/食）、サン

マ弁当で中央値 196 ng/食（範囲 73～219 ng/食）、

白身魚フライ弁当で中央値 11 ng/食（範囲 5.4
～111 ng/食）であった。弁当一食あたりの

6PCBs 摂取量は、ウナギ弁当で中央値 84 ng/
食（範囲 39～254 ng/食）、サケ弁当で中央値 23 
ng/食（範囲 18～67 ng/食）、サバ弁当で中央値 
292 ng/食（範囲 126～604 ng/食）、サンマ弁当

で中央値 58 ng/食（範囲 22～63 ng/食）、白身魚

フライ弁当で中央値 3.4 ng/食（範囲 1.4～38 ng/
食）であった。NDL-PCBs 及び 6PCBs 摂取量の

中央値を比較すると、サバ弁当が最も高く、白

身魚フライ弁当が最も低かった。この結果は総

PCBs 摂取量と同様であった。 
 

V. 魚介類を主菜とした一食分試料（弁当類）から

のハロゲン系難燃剤の摂取量調査 
V-1 一食分試料（魚介類使用部分）中のハロゲン

系難燃剤分析法の検討 
V-1-1 固相カラムを用いた分析法 

一食分試料のうちハロゲン系難燃剤の含有

量が比較的高いのは魚介類使用部分と考えら

れたため、当該部分の分析法に着手した。また、

調査対象としたハロゲン系難燃剤の内、デクロ

ラン類は他の難燃剤と比べ摂取量調査が限ら

れていることから、先ずデクロラン類の分析法

を検討した。2018 年度の厚生労働科学研究で

TD 試料中のデクロラン類分析法について前処

理法が例示されている。本方法を魚介類使用部

分の分析法として適用できるか検討した。 
魚介類使用部分の約 10 gを量り取り、TD 試

料と同じ条件で ASE を用いてヘキサン抽出液

を調製し、濃縮乾固して得られた残渣の重量か

ら脂肪含量（w/w、％）を求めた。魚介類使用

部分 25 検体の脂肪含量は平均 18％（範囲：8.0
～26％）となり、生鮮の魚介類と比べて顕著に

高い数値が得られた。この原因として、一食分

試料の魚介類使用部分は試料由来の脂肪分に

加え、調理にともなう食用油や調味料の添加、

加熱にともなう水分の蒸発などの影響で脂肪

含量が高くなったと考えられた。 
脂肪含量が特に高かった一食分試料（No.5、

サバ）を用いて、硫酸処理後に①フロリジルカ

ラムによる精製、②フロリジルカラム精製後に

スルホキシドカラムによる追加精製を各々試

行した。試料液は 2 mL（抽出試料の 1 g 相当、

脂肪量約 0.2 g 相当）を使用した。 
① と ② か ら 得 ら れ た 測 定 試 料 を

HRGC/HRMS で測定したところ、①ではマトリ

ックスの影響が顕著で、ロックマスのクロマト

グラムに大きな変動が認められたため、正確な

定量が困難であった。これは先述したように一

食分試料はとりわけ脂肪含量が高く、従来の精

製条件では十分なマトリックスの除去ができ

なかったと考えられた。また②スルホキシドカ

ラムによる追加精製においては、クロマトグラ

ム上で anti-DP の溶出位置近傍にスルホキシド

カラム由来の妨害ピークが出現したため、当該

物質の正確な定量は困難であった。スルホキシ

ドカラムからの妨害成分の溶出量は製品ロッ

ト間で差があり、妨害の比較的少ない製品を使

用前に溶出溶媒（50％アセトン・ヘキサン）で

洗浄を行っても、妨害成分を十分に除去できな

かった。 
上記の結果から anti-DP 以外のデクロラン類

についてはスルホキシドカラム由来の妨害の

影響は及ばないため、②の精製法を用いれば一

食分試料の定量分析は可能と考察した。 
V-1-2 GPC を用いた分析法 

GPC は脂肪や色素などを効果的に除去でき

る精製法である。GPCを前処理に取り入れた食

品中の HBCDs 分析法が、厚生労働科学研究で

既に報告されている。既報では、抽出溶媒にア

セトン/ヘキサン(1:3)を用いて ASE 抽出を行い、

液液抽出、GPC、硫酸シリカゲルカラムによる

精製を経て、LC/MS/MS にて HBCDs を定量す

る。ここでは既報の前処理法を参考にして、調
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査対象としたハロゲン系難燃剤の系統的分析

を念頭においた前処理法を検討した。まず、一

食分試料中の HBCDs 分析の前処理法として適

用できるか検討した後、他のハロゲン系難燃剤

分析の前処理法としても適用可能か検討した。 
既報では HBCDs のみを対象にしていたが、

他のハロゲン系難燃剤と抽出操作の共通化を

念頭に、ASE の抽出溶媒にはヘキサンを用いて

検討した。また、GPC による精製条件の検討は

下記の通り行った。Kakimoto らの報告を参考

とし、まず夾雑物の溶出時間を調べるために指

標物質として農薬フルバリネートを用い、PDA
検出器にて吸収波長 210 nm における吸光度変

化をモニターして夾雑物の溶出終了時間を把

握した。 
HBCDs 標準溶液を GPC に注入し、0～12 分

の画分（溶出溶媒量 60 mL）を捨て、農薬フル

バリネートが溶出した以降の 12～32 分までを

目的物質の溶出画分として 200 mL 容ナス型フ

ラスコに回収した。この画分をロータリーエバ

ポレーターで減圧濃縮後、ヘキサンで全量 1 
mL とした。次に、この全量を 44%硫酸シリカ

ゲルカラム(1 g)に負荷し、30％ジクロロメタ

ン・ヘキサン 8 mL にて溶出させた。得られた

画分にシリンジスパイクを添加後、窒素気流下

で濃縮・乾固し、アセトニトリル 100 μL を加

えて溶解し、LC/MS/MS測定試料とした。 
次に、実際の一食分試料（魚介類使用部分）

のサバ（No.5）を用いて GPC 精製を試行した。

抽出試料液 2 mL（試料 1 g 相当、脂肪量約 0.2 
g 相当）を硫酸処理し、アセトン/シクロヘキサ

ン（3：7）に溶媒置換し、5 mL としたもののう

ち 2 mL を装置に注入し、上記と同様に注入後

12 分～32 分の画分を HBCDs の溶出画分とし

て分取した。LC/MS/MS測定の結果、妨害ピー

クは殆ど認められず、良好に異性体分離したク

ロマトグラムが得られた。内標準物質として抽

出液に添加した 13C12ラベル化α－、β－、γ

－HBCD についてシリンジスパイクγ－

HBCD－ｄ18を用いて回収率を評価したところ、

58～89％と良好な値が得られた。 
さらに、上述した前処理法が、デクロラン類

及び PBDEs 分析にも適用可能か、サバ（No.5）

を用いて同様に検討した。GPC精製を経てアセ

ト ニ ト リ ル で 最 終 調 製 し た 検 液 を

HRGC/HRMS 測定した結果、クロマトグラム上

に妨害物の影響は殆ど認められず、ピーク形状

も良好であった。特に固相カラム精製法では精

製が不十分で定量できなかった DPs について

も分析が可能であった。また、内標準物質とし

て抽出液に添加した 13C12ラベル化体の回収率

はデクロラン類で 59～92％、PBDEs で 60～
80%と良好な値であった。このように検討した

前処理法は調査対象となるハロゲン系難燃剤

の系統的分析に適用可能であると考えられた。 
V-2. 一食分試料の魚介類使用部分におけるハ

ロゲン系難燃剤濃度 
ハロゲン系難燃剤の系統的分析法の一食分

試料への適用性を検討した。一食分試料（魚介

類使用部分）5 検体の分析では、抽出液に

HBCDs、デクロラン類、PBDEs の各クリーンア

ップスパイクを添加し、測定試料を LC/MS/MS
及び HRGC/HRMS で測定する系統的分析とし

て実施した。マトリックスが異なる 5 種の検体

を分析したが、いずれのクロマトグラム上にも

妨害物の影響は殆ど認められず、ピーク形状も

良好であった。 
一食分試料（魚介類使用）5 検体の分析結果

（湿重量当たり濃度）を測定した。各検出下限

値は標準品のクロマトグラムより S/N＝3 に相

当する量とした。分析結果を個別にみると、

HBCDs では全般的にα体の検出頻度、濃度と

もに高く、これは過去の測定事例と同様の傾向

であった。ウナギではα-HBCD が 1,200 pg/g 検

出されたが、白身魚フライでは検出限界値未満

（< 10 pg/g）であった。デクロラン類では、サ

ケで DPs が異性体合計値で 510 pg/g 検出され

たが、他の検体は総じて低値となり、サバでは

最も低く 2 pg/g に過ぎなかった。Dec 603、Dec 
604 及び CP は 5 検体すべて検出下限値未満（< 
1 pg/g）となった。PBDEs の 3～10 臭素化の各

同族体の検出傾向をみると、白身魚フライの高

臭素化体が高濃度に検出され、他の検体と比較

して同族体の存在比が異なるのが特徴的であ

った。今年度は各種弁当類について 1 検体ずつ

しか分析を行っていないため、上記の傾向が魚
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種や調理手法の違いを反映したものかは不明

である。2020年度に全 25検体の分析を実施し、

上記の傾向については再度考察することとし

ている。 
 
Ⅵ. 自動前処理装置を用いた食品中のダイオキ

シン類分析の検討 
Ⅵ－1自動前処理装置に負荷するための抽出液

の処理方法 
 自動前処理装置では種々のタイプの精製カラ

ムを使用することができるが、今回は標準タイ

プ 20φの精製カラムを使用するため、負荷す

る抽出液に含まれる脂肪含量は 3 g以下とする

必要がある。本研究ではアルカリ分解・溶媒抽

出後の抽出液を前処理装置に負荷するが、水溶

液中でアルカリ分解を行うため、脂肪が殆ど分

解されずに多量に残ることが予想された。そこ

で、精製カラムに負荷する前に硫酸処理を行い、

脂肪を分解する処理方法を検討した。 
 脂肪含量が比較的高い試料として、マグロ 40 
g（脂肪含量 34%）を用いてアルカリ分解・ヘ

キサン抽出を行った。また、同じ試料をアルカ

リ分解・ヘキサン抽出後に、硫酸処理を 4 回及

び 9 回行った試料を調製した。硫酸処理の所要

時間は 4 回の場合は 4 時間程度であったが、9
回の場合は操作の都合上、硫酸処理の途中で一

晩放置する必要があった。各試料の溶媒を留去

し乾燥後、残渣の重量を脂肪量とした。 
アルカリ分解・ヘキサン抽出後の脂肪含量は

13.4 g であり、負荷量の上限値（3 g）を大きく

上回っていた。しかし、硫酸処理を 4回行うと、

脂肪量は 0.34 g となり、負荷量の上限値を大き

く下回った。さらに、硫酸処理を 9 回行うと、

脂肪量はさらに減少して 0.04 g となった。硫酸

処理を 9 回行う方が、精製カラムへの負荷量を

少なくすることができるが、一晩放置する必要

があり迅速性を損なう。硫酸処理 4回でも負荷

量の上限値を十分に下回ったことから、使用す

る精製カラムへ負荷するための抽出液の処理

方法として硫酸処理 4 回を選択した。 
 次に選択した処理方法がより脂肪含量が高い

試料に対しても適用可能か、クジラ脂肪部位

40 g（脂肪含量 77%）を用いて検証を行った。

脂肪量は 0.25 g であり、負荷量の上限を大きく

下回った。このように脂肪含量が著しく高い試

料についても、硫酸処理を 4 回行うことで、使

用する精製カラムに負荷できる脂肪量に調製

することが可能であった。 
Ⅵ-2 自動前処理装置における分画条件の確認 
魚中の DXNs 分析では、モノオルト PCBs の

濃度が著しく高いため、他の DXNs 類（ノンオ

ルト PCBs や PCDD/PCDFs）の測定に妨害を与

える場合がある。そのため、精製カラムにおい

て 1) ノンオルト PCBs 及び PCDD/PCDFs、2) 
モノオルト PCBsの 2分画に分ける必要がある。

自動前処理装置の分画条件により分画が適切

に行えるか確認した。 
 実試料の分析時の条件に近づけるため、マグ

ロ赤身をアルカリ分解・溶媒抽出後に、硫酸処

理を 4 回行った抽出液を調製し、これに既知量

の DXNs を添加した。この溶液を精製カラムに

負荷し自動前処理装置により分画を行った（3
試行）。分画後にクリーンアップスパイクを添

加し、各分画における DXNs の回収率を算出し

た。なお、未添加試料に検出された DXNs につ

いては、添加試料の分析値から差し引いて回収

率を求めた。PCDD/PCDFs 及びノンオルト

PCBs の平均回収率は 76～91%（相対標準偏差

（RSD）は 5%以下）、モノオルト PCBs の平均

回収率は 73～94%（RSD は 5%以下）であり、

目的の分画に良好に回収できた。以上の結果か

ら、自動前処理装置の精製カラムの分画条件は

適切であることが確認できた。 
Ⅵ-3 自動前処理装置を使用した DXNs 分析法

の LOD 及び LOQ の推定 
標準溶液の S/N 及び自動前処理装置を使用

した操作ブランク試験の結果より試料測定時

（40 g 使用時）の LOD 及び LOQ を推定した。

40 g の試料を測定した時の DXNs 異性体の

LOD 及び LOQ を算出した。PCDD/PCDFs の

LODは 0.001～0.008 pg/g、LOQは 0.0027～0.026 
pg/g であった。Co-PCBs の LOD は 0.003～0.2 
pg/g、LOQ は 0.010～0.69 pg/g であった。操作

ブランクが認められた DXNs は Co-PCBs であ

る PCB 77 のみであった。PCB 77 の LOD 及び

LOQ については、操作ブランク値の標準偏差
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より推定した値であった。それ以外の DXNs の
LOD 及び LOQ については、いずれの値も高分

解能 GC/MS 測定時のクロマトグラムの S/N か

ら推定した値であった。なお、PCB 77 は一般

的に操作ブランクが高値となりやすい DXNs
であり、手作業による精製操作においても同様

に操作ブランクが認められた。 
ガイドラインでは、検出下限や操作ブランク

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。推定された LOD は

目標検出下限値を満たしていた。また、実際に

は目標検出下限値まで数値化されることを考

えると、目標検出下限値まで定量できることが

理想である。推定した LOQ は目標検出下限値

をほぼ達成できており、40 g の試料を分析に供

すれば、目標検出下限値付近まで信頼性の高い

分析結果の提供が可能と考えられた。 
Ⅵ-4 自動前処理装置と従来法の DXNs 分析値

の比較 
自動前処理装置の精製効果を確認するため、

本分析法によりマグロとブリ（各 n = 3）を分

析し、手作業による精製カラムを使用した従来

法と DXNs 異性体の濃度を比較した。本分析法

の異性体濃度の平均値は、従来法の 89～128%
であり、概して良好な分析結果であった。また、

RSD もマグロで 14.1%以内、ブリで 14.4%以内

であり、従来法（マグロで 23.5%以内、ブリで

13.0%以内）と比較して顕著に大きな値となる

ことはなかった。 
クリーンアップスアイクの回収率を検討し

た。本分析法のクリーンアップスアイクの回収

率は、マグロで 46～96%、ブリで 54～98%あり、

ガイドラインの許容範囲（40～120%）に収まっ

た。従来法のクリーンアップスアイクの回収率

（マグロで 49～98%、ブリで 57～104%）と比

較すると、顕著な差は認められないものの、ブ

リにおける回収率は従来法と比較してやや低

値になることが多かった。 
 
 
Ⅶ.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 
Ⅶ-1.飲料水に関する定量限界などの設定 

 代表的な研究論文をもとに検討をすることと

した。Kaboré らの研究では､29 種類 PFCs を対

象に 9 か国 41 地域の飲料水（ボトル水及び水

道水）を調査した。定量限界（LOQ, S/N =10）
は 0.03～0.23 ng/L としている。また､最大検出

値としては､ボトル水で 2.0 ng/L (PFDoDA)、水

道水で 39 ng/L (5:3FTCA)となった。この研究で

は、LOQ が低いため、多くの PFCs において高

い検出率となっている。次に、Harrad らの研究

では、10種類 PFCs を対象に英国内で入手でき

る飲料水を調査している。LOQ は 0.05～0.2 
ng/L としている。また、この研究では、PFBS
が最大 15.06 ng/L（水道水）、51 ng/L（ボトル

水）となっている。Ünlüらの研究では、10 種類

PFCs を対象にトルコで入手できる飲料水を調

査している。Method detection limit を設定して

おり、0.07～0.12 ng/L としている。ボトルで最

大 0.46 ng/L (PFBA)、水道水で最大 2.9 ng/L 
(PFHxA)となっている。本論文では、ほかに 27
報の報告例も比較した水道水のデータを示し

ている。いずれも PFCs について、0.1 ng/L 以

上の検出値もある。カットオフを 50 ng/L（厚

生労働省の検討している水道水の限度値）とし

た場合、それを超えて検出される確率は 10%程

度であり、その 10 分の 1（5 ng/L）とした場合、

30%程度となる。一方で、飲料水における国際

的なガイドラインレベルを検討した報告では、

PFOA で 14 ～1000 ng/L、PFOS で 13～560 ng/L
としている。これらのことを考慮して、5～10 
ng/L を目標とする定量の下限値と設定し、測定

を進めることが食品のばく露を想定した場合、

最適と考えた。よって、以降の飲料食品の定量

の目標下限値を 5 ng/L とした。 
Ⅶ-2. LC-MS/MS による分析法の検討 

昨年度より検討している LC-MS/MS を利用

した PFCs の分析法を再評価することとした。

目標値（5 ng/L）において、 LC-MS/MS の測定

条件や検出限界などを分担研究報告書に示し

た。その後、目標値を設定し、前処理プロトコ

ール（今後の食品分析も考慮している）を確立

した。しかし、前処理過程でのブランクピーク

が観察された。そのため、最も危惧される実験

用水をすべて活性炭処理（InertSep Slim-J AC, 
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GL サイエンス社製）をすることで，低減化を

目指した。それらを考慮して、PFPeA、PFHxA、

PFHpA、PFNA の測定の定量値を 15 ng/L とし

た。また、それ以外の PFCs は目標値（5 ng/L）
と設定した。PFPeA、PFHxA、PFHpA は低濃度

の添加回収でバックグランド影響と考えられ

る高値を示した。また、内標準物質の補正も不

十分と考えられ、今後との課題と思われる。緑

茶を用いた添加回収実験においても、PFPeA、

PFHpA で同じように高値を示した。また、

PFNA（35 ng/L）で 47.5%であったが、こちら

も再検討が必要である。その他、野菜ジュース

などでも添加回収を実施した。いずれも 70%以

上となった。 
Ⅶ-3 飲料への応用 
 本手法（LC-MS/MS）を用いて、飲料水（ボ

トル水）の調査を実施した。国内で入手可能な

海外製品（10 種類）、日本製品（14種類）を 2019
年 11 月から 2020 年 2 月までの間で入手した。

LC-MS/MS 測定した結果、PFNA が常にバック

グランドとして検出されたが、前処理からの汚

染も考えられるため、定量の下限値を 15 ng/L
としてすべて不検出と判断した。また、目標値

5 ng/L 以下であるが、トレースレベル（0.5～1 
ng/L 程度）で海外製品 1検体及び日本製品 1 検

体から PFOS が検出された。その他の PFCs は
不検出であった。次に、緑茶（5 種類）、ほうじ

茶（1 種類）、麦茶（1 種類）、烏龍茶（1 種類）、

ジャスミン茶（1 種類）、玄米茶（1 種類）、紅

茶（2 種類）を入手し、分析を実施した。いず

れも、PFNA がバックグランドで検出されるが、

これも 15 ng/L 以下と判断した。目標値以下で

あるがトレースレベルは、PFHxA（緑茶 2検体）、

PFOA（緑茶 2 検体、紅茶 1 検体）、PFBS（緑茶

3 検体）が検出された。次に、フルーツジュー

ス（9 種類）、野菜ジュース（3 種類）を検討し

た結果、上記と同様となった。トレースレベル

として、PFHpA（フルーツジュース 1 検体、野

菜ジュース 1 検体）、PFOA（野菜ジュース 3 検

体）、PFOS（野菜ジュース 1 検体）が検出され

た。本検討では、対象とした試料すべてにおい

て、5 ng/L（PFPeA、PFHxA、PFHpA、PFNA は

15 ng/L）以下という結果となった。 

 

Ⅷ.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 
Ⅷ-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 
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 6.874
±2.9797pg-TEQ/g-fat（中央値 5.677、範囲 3.671
～14.332）であった。 
Ⅷ-2 経年的な母乳中のダイオキシン類濃度の

変化 
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 28 年から 30 年度

は、ほぼ横ばいで、令和元年度は総ダイオキシ

ン類量の平均値はこれまでの測定年度の中で

最低値を示した。 
  
Ⅸ.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 リストについては 2019 年分を更新し

た。ここ数年 EU においてお茶やハーブに含ま

れる発がん性アルカロイドについての調査が

進んでいることからピロリジジンアルカロイ

ド等の評価結果が報告されている。摂取シナリ

オによっては MOE が小さく、リスク管理の優

先順位が高くなっている。緑茶やルイボスティ

ーからもピロリジジンアルカロイドが検出さ

れているので継続して監視する必要があると

考えらえる。 
PFAS についてのここ一年の欧米の対応は以

下の通りである。米国 2019 年 2 月に米国 EPA
は包括的 PFAS 行動計画を発表した。その内容

は飲料水については安全な飲料水法に記述さ

れている最大汚染濃度（MCL）を PFOAと PFOS
に設定する方向で対応する、汚染されている地
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下水のクリーンアップについての暫定助言を

出す、環境中 PFAS 暴露対策のために州の執行

を援助する、全国飲料水モニタリングに PFAS
を入れる提案をする、より多くの飲料水中

PFAS 化合物を検出できる新しい分析法を開発

する、PFAS リスクコミュニケーションツール

ボックスを開発する、となっている。FDA は食

品中の PFAS 濃度の調査を進め、順次結果を発

表している。また CDC と ATSDR から PFAS 汚

染があると報告されている 7 地域での住民の

研究を始めることを発表している。また NTP
は PFAS 関連の一連の毒性試験のうち、ラット

の 2 年間がん原性試験で生涯暴露と離乳後暴

露の比較を行ったものについてピアレビュー

を行っている。 
欧州 

EFSA が体内に蓄積する 4 つの主な PFASs の
グループ耐容週間摂取量(TWI)を提案し現在

パブリックコメント募集中である。2018 年に

PFOS と PFOA に別々の TWI を設定していた

ものを PFOA、PFNA、PFHxS、PFOS に 1 つ

のグループ TWI 8 ng/kg 体重/週を設定するこ

とを提案している。これまでの評価と最も大

きく変わったのは選定したクリティカルエ

フェクトで、以前の評価では血中コレステロ

ール濃度の増加を指標にしていたが今回は

ワクチンを接種した後の抗体濃度の低下を

指標にした。パブリックコメントを経て最終

化されたらまた報告する。 
 
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 

I-1 ダイオキシン類摂取量の経年変化 

 平成 10（1998）年度以降の調査で得られたダ

イオキシン類摂取量（全国平均値）の経年変化

では、全食品群からの合計値の他、ダイオキシ

ン類摂取量に大きな割合を占めた10群と11群

からの摂取量について算出した。昨年度までの

摂取量は、平成 30 年度厚生労働行政推進調査

事業費補助金研究報告書 5）から引用した。ダイ

オキシン類摂取量の合計値は、1998 年度以降、

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。本年度（2019 年度）の全国平均値

は 0.46 pg TEQ/kg bw/day であり、1998 年度以

降の調査結果の中で最も低い値であった。また、

調査開始時の 1998 年度の摂取量は 1.75 pg 

TEQ/kg bw/day であり、これと比較すると本年

度の平均値は 26%程度であった。同様に、10 群

からの摂取量も、調査期間内で緩やかな減少を

示していた。一方、11 群からの摂取量は、2006

年度までに大きく減少し、その後は低い値でほ

ぼ一定となっていた。このように、ダイオキシ

ン類摂取量の減少には、2006 年度までは 10 群

と 11 群からの摂取量の減少が寄与していたが、

2006 年度以降は、主として 10 群からの摂取量

の減少が寄与していた。 

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、1999 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、昨年

度の報告書で示したように 5)、10 群の食品摂取

量は近年ゆるやかな減少を示しており、今年度

の 10 群の食品摂取量は 1998 年と比較して約

70%に減少していた。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。 

 

I-2 国内外のダイオキシン類摂取量調査との比

較 

 過去 10 年間に実施された日本と主な諸外国

の TD 調査の結果をまとめた。日本国内では本

調査の他に、東京都が実施しているダイオキシ

ン類摂取量調査の報告がある。東京都の平成

30 年度（2018 年度）のダイオキシン類摂取量

は 0.55 pg TEQ/kg bw/day と報告 6)されており、

本調査結果と近い値であった。ダイオキシン類

摂取量の推定には、分析法の LOD、LOD の取

り扱い、また対象とした年齢層などの違いが影

響するため、各国のダイオキシン類摂取量を単
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純に比較することは難しい。これらの点に留意

する必要があるが、本調査のダイオキシン類摂

取量は諸外国で報告されているダイオキシン

類摂取量の範囲内であり、特に高いことはなか

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 

総PCBsの摂取量は十分に小さいと考えられ

るが、暫定 TDI は 1972 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）7)

が作成された。この中で PCBs の混合物につい

て 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 42%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 5)に近い。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。 

日本と主な諸外国で実施されたPCBs摂取量

調査の結果を検討した。日本国内では本調査の

他に、東京都が実施している PCBs 摂取量調査

の報告がある。東京都の 2018 年度の PCBs 摂

取量は 9.2 ng/kg bw/day と報告されており、本

調査結果と近い値であった。また、これら日本

の調査結果は、主な諸外国で報告されている

PCBs 摂取量の範囲内であり、特に高いことは

なかった。 

また、NDL-PCBs の指標異性体として用いら

れる 6PCBs の摂取量について、日本と主な諸

外国の調査を行った。日本の調査結果について

は、本調査の結果を示した。日本の 6PCBs 摂

取量は体重（50 kg と仮定）あたりでは、2.5 

ng/kg bw/day であり、諸外国で報告されている

6PCBs 摂取量よりも低い値であった。 

 
Ⅲ.元素類摂取量推定 
Ⅲ-1. Health-Based Guideline Value との比較 

各 元 素 の Health-Based Guideline Value 
(HBGV) を種々の公的機関のデータベースか

ら参照し、推定した 1 日摂取量と比較を行っ

た。 
対 HBGV比が最も高かったのは iAsであり、

最大で 83%であった。ここで、iAs の HGBV
については、US EPA (アメリカ合衆国環境保

護庁) が 1999 年に評価した経口暴露による心

臓血管、 皮膚障害の RfD と、ATSDR (米国健

康福祉省(DHHS)の毒性物質疾病登録機関) が
行った 2007 年に評価した、非発がん毒性とし

て皮膚病変の NOAEL を記載した。一方で、

JECFA (FAO/WHO 合同食品添加物専門家会

議) が行った 2010 年の評価結果概要では、第

33 回(1988 年)で設定した PTWI (15 µg/kg bw ) 
を適切でないと取下げている。また、現在食

品安全委員会では国内の曝露実態及び食事由

来のヒ素曝露を明らかにした上で曝露量を評

価する必要があるとしている。そのため、iAs
の対 HBGV 比については、リスクが高い可能

性があるものの正確な評価については今後の

リスク評価結果を待つ必要があるだろう。 
2 番目に対 HBGV 比が最も高かったのは

Mo であり、その値は 74%であった。Mo も iAs
も推定 1 日摂取量における各食品群からの寄

与率は、1群で最も高いことから、コメの喫食

量については低値が望ましいのかもしれない。 
毒性の高い元素である、Cd、 MeHg、 Pb に

関しては、Cd、と MeHgの対 HBGV 比は 29–
38 の範囲であり、今後とも食品を介した摂取

量の変動に注視する必要があるだろう。一方

で、Pb の対 HBGC 比は 4.4%であった。次節

の経年変動の解析結果と合わせると、今後と

もリスクは減少すると考えられる。 
Ⅲ-2. 経年変動 
   1977 年より継続的に行ってきた As、 Cd、 

Hg、 Pb の推定 1 日摂取量の経年変動も検討

した。2018 年以前の調査結果は、厚生労働科

学研究費補助事業の研究報告書より引用し
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た。 
2013年以前の調査では NDとなったデータ

に 0 と 1/2LOQ (あるいは 1/2LOD)を代入した

平均値が報告されていた。一方で、2013－2018
年の報告では ND となったデータには 0 を代

入した値のみが報告されている。そのため、

経年変動の解析においては、ND=0 を代入し

た値を用いた。 
As は 2000 年以降少しずつではあるが推定

1 日摂取量が増加傾向にあった。国民健康・栄

養調査のデータベースと比較すると As の寄

与率が高い 10 群の喫食量は減少していて、8
群に含まれる海藻類の喫食量はほぼ一定の量

を示している。これらのことから、食品中の

As 濃度が減少している可能性がある。曝露量

だけでなく、食品中濃度および変動を与える

要因について注視する必要があると思われた。 
しかしながら、毒性の高い iAs については、

2014 年からのデータしか無く中長期での変

動傾向を判断するのは難しいが、2014 年度以

降における変動をふまえてその傾向を判断す

ると、ほぼ一定 (わずかに減少) の濃度で推移

しているといえる 。 
Cd は 1977 年の調査開始以来摂取量は減少

してきたが、2013 年以降は一定の値を示して

いた。1977 年の摂取量と比較すると半分以下

まで減少している。 
コメ中 Cd の基準値は、1970 年以降 1.0 

mg/kg 未満とされていた。また、その当時は

Cd 濃度 0.4 mg/kg を超えるコメが生産される

地域は、何らかのカドミウムによる環境汚染

があると考えられていた。このような背景を

受け、2010年 4 月に食品衛生法に基づくコメ

のカドミウムの規格基準を「玄米及び精米で

0.4 mg/kg 以下」に改正し、2011年 2 月末日に

施行した。2012年以前は、不規則に摂取量が

高くなる年が 5~10 年に 1 度の頻度で観測さ

れていたが、施工後の 2012 年以降は摂取量の

変動が抑えられている。この結果は、何らか

の要因で環境中の Cd 濃度が増加しコメに移

行するといった突発的な汚染を、食品衛生法

の改正によりコントロールできていることを

示唆するものと考えられた。 

Hgの推定 1日摂取量は 1995年以降 6~10 μ
g person-1 day-1の間を推移していたが、2015 年

以降は減少傾向が認められた。2019 年におけ

る Hgの推定一日摂取量は 1977年の半分以下

であった。 
厚生労働省は 2010 年に妊婦への魚介類の

摂取と水銀に関する注意事項及び Q&A を更

新し、特に水銀含有量の高い魚介類を偏って

多量に食べることに注意を促している。国民

健康・栄養調査の各食品小分類のデータが、

TD 試料の調整に反映されるのは 3~5 年後以

降であることを踏まえると、各機関における

リスクコミュニケーションが上手くいって高

濃度 Hg の喫食機会が低減されていることを

示唆しているものと考えられた。 
Pb はこれまで様々な目的で使用されてき

て、日本においても 1960年代までは鉛化合物

を添加した有鉛ガソリンを使用していた。ま

た工場等からの排気ガスに鉛が含まれていた

ことから、大気中の鉛濃度が高い状態であっ

たと報告されている。 
Pb の推定 1 日摂取量は 1977 年の調査以降

継続して減少傾向にある。Pb の推定 1 日摂取

量における 1977~1982 年における急激な減少

には 1975 年の有鉛ガソリンの使用禁止が寄

与しており、1996 年以降の緩やかな減少は焼

却施設に設置されている排ガス除去装置の改

善による廃棄物処理事業所からの環境への排

出量が減少したことが要因であると考えられ

る。これらの要因により、2019 年の推定 1 日

摂取量は 1977 年の 10%以下まで減少してい

た。 
 

Ⅳ. 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当類）

からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査 
現在、日本では PCBs に暫定耐容一日摂取量

（TDI）（5 µg/kg bw/day）が示されている。体

重 50 kg と仮定した場合、弁当 5 種の総 PCBs
摂取量（中央値）の暫定 TDI に対する割合は、

ウナギ弁当で 0.094%、サケ弁当で 0.027%、サ

バ弁当で 0.36%、サンマ弁当で 0.083%、白身魚

フライ弁当で 0.0049%であった。さらに、個別

の弁当試料の内、総 PCBs 摂取量が最も高かっ
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たサバ弁当（No.2）でも暫定 TDI の僅か 0.73%
であった。暫定 TDI を指標にした場合は、総

PCBs 摂取量によるヒトの健康リスクは十分に

小さいと考えられた。しかし、暫定 TDI は 1972
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）7)が作成された。この中

で PCBs の混合物について TDI として 0.02 
µg/kg bw/dayが提案されている。この WHO TDI
と比較すると、弁当 5 種の総 PCBs 摂取量（中

央値）の WHO TDI に対する割合は、ウナギ弁

当で 23%、サケ弁当で 6.7%、サバ弁当で 91%、

サンマ弁当で 21%、白身魚フライ弁当で 1.2%
であった。中央値が最も高かったサバ弁当では

WHO TDI の 91%に達した。さらに、個別の弁

当試料の内、サバ弁当 2試料（No.1 及び No.2）
の総 PCBs 摂取量が WHO TDI を超過した

（114%及び 181%）。WHO TDI については過度

の安全を見込んだ TDI となっている可能性に

留意が必要であるが、PCBs 摂取量をより低減

する観点からも、特定の食品を過度に摂取する

のではなく、バランスのとれた食生活を送るこ

とが重要であると考えられる。また、魚介類を

主食材に使用した弁当類は、今回調査した弁当

の他にも様々なものが存在することから、対象

を広げて調査することが必要と考えられる。 
NDL-PCBs についてはリスク評価のための

毒性試験データなどの情報が不足しており、

TDI は設定されていない。そのため、今回得ら

れた NDL-PCBs 摂取量と TDI の比較はできな

かった。 
 
V 魚介類を主菜とした一食分試料（弁当類）から

のハロゲン系難燃剤の摂取量調査 
TD 試料を用いたデクロラン類の摂取量推

定結果を見ると、動物性食品で構成される群

（10 群、11 群）からの摂取割合が高い点は、

典型的な残留性有機化学物質であるダイオキ

シン類や PCBsにおける摂取傾向と類似してい

る。しかし、ダイオキシン類や PCBs では 10 群

と 11群の寄与が全体の 90％以上を占めるのに

対し、デクロラン類ではそれらの寄与は小さく、

特に DPs における 10 群と 11 群の寄与は 20％
に過ぎなかった。このことは、デクロラン類の

食品への移行が生物濃縮だけで説明できず、多

様な媒体、経路を介していることを示している。

従って、本研究で調製した一食分試料のうち、

魚介類使用部分を除いた米飯を主とする部分

についてもハロゲン系難燃剤の摂取量推定で

は分析が欠かせないと考えられる。2020 年度

に継続して分析を実施し、個人の嗜好や食生活

の多様性を反映したハロゲン系難燃剤の摂取

状況の調査を進める計画である。 
 
Ⅵ. 自動前処理装置を用いた食品中のダイオキ

シン類分析の検討 
PCDDs 及び Co-PCBs については、本分析法

と従来法の SIM クロマトグラムには大きな違

いは認められなかった。一方で、本分析法の

PCDFs の SIM クロマトグラムには、従来法で

は認められない夾雑物由来のピークが多数認

められた。一部の PCDFs 異性体（特に 1,2,3,7,8-
PeCDF 及び 2,3,4,7,8-PeCDF）については、夾雑

物由来のピークが近接するためクロマトグラ

ムを処理する際に注意を要した。これらの夾雑

物については明らかではないが、本多らはポリ

塩素化ジフェニルエーテルが PCDFs の SIM ク

ロマトグラム上で妨害となることを報告して

いる。ポリ塩素化ジフェニルエーテルは環境試

料中に広く存在し、魚介類にも存在することが

報告されていることから、今回認められた夾雑

物ピークの原因として有力である。 
 
Ⅶ.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、食品からの PFCs ヒト曝

露調査の基礎的検討を進めてきた。近年では

EFSA から、総合的な食品分析（PFCs トータル）

の結果に基づく、リスクアセスメントが必要で

あることが検討されている。 
本研究では、LC-MS/MS による PFCs の分析

法に関して、再評価を行った。今回、主課題と
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したのは、飲料水などの食品を対象として検討

を進めた。前処理において、プロトコール（他

の食品も考慮している：昨年度までの報告）に

基づいて、試料を 35 mL とした。バックグラン

ドの測定結果では、PFPeA、PFHxA、PFHpA、

PFNAにおいて 0.1～0.5 ng/L程度のピークが検

出された。そのため、定量する目標値は上記の

化合物について、15 ng/L として、それ以外の

PFCs を 5 ng/L と設定した。本手法を用いて、

国内で入手可能な飲料水（ボトル）、お茶、野

菜ジュース、フルーツジュースを測定した結果、

すべてにおいて、目標値以下であった。しかし

ながら、PFCs の化合物によっては LOQ 付近

（0.1～1 ng/L）でピークが観察されるものもあ

った。いずれにおいても、さらなる検討が必要

と考えられる。しかしながら、既報のデータ（水

道水）を取りまとめると、50 ng/L で 10%程度、

5 ng/L で 30%程度の最大検出例を想定すれば、

食品のばく露評価として、飲料食品は 5 ng/L 程

度で評価することが妥当と考える。 
 

Ⅷ.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 
 今年度も引き続き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行なった。時期をそろ

える必要がある理由として、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

変化し、脂肪中に含まれるダイオキシン量につ

いても影響を受ける可能性があり、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傾向としては、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、平成 25 年度以降は明ら

かではなくなっている。令和元年度（2019 年

度）の平均値ではこれまでの測定の中も最も低

い値を示している。環境内のダイオキシン汚染

が改善しており、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が、

今後母乳中に排泄されるダイオキシン量がさ

らに漸減するかどうかは今後の傾向を見る必

要がある。 

 

Ⅸ. 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 

有害物質に関する最新情報について 
最新の注目すべき動きとしてカナダ政府が

水道水中の鉛について基準値を引き下げ、さら

に個人向けに古い鉛の水道管についての啓発

を行ったことが挙げられる。日本では現在食品

安全委員会が鉛の食品健康影響評価を予定し

ている段階であり、厚生労働省においてもコー

デックスで設定されている農産物中の鉛基準

を採用してはいない。 
 さらに欧州食品安全機関(EFSA)がダイオキシ

ンの再評価により TWI を改訂した。この評価

については、EU 加盟各国からの異論・疑問点

とともに公表されており、これまであまりなか

った状況になっている。ほぼ同時期に EFSA が

公表した PFOSと PFOAの暫定的健康ベースの

ガイダンス値（HBGV）についてはオランダ

RIVM がプレスリリースで真っ向から反対意

見を表明していることも併せて、EFSA の評価

に対しては慎重な検討が必要だろう。その参考

のために EFSA のダイオキシン評価に対して

各国から寄せられた疑問や異論についても紹

介した。なお英国については EU 離脱を決めて

から EFSA でのプレゼンスにも影響があり、英

国から寄せられた意見を EFSA は考慮してい

ない。 
PFOS と PFOA については EFSA の公表した

ものがまだ 2 部のうちの 1 部でしかないとい

うことと、米国 EPA が飲料水中最大汚染濃度

（MCL）を近々正式に設定すると発表してい

るので来年度以降に詳細情報の検討が必要で

あろう。 
 
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 0.46 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 11%程度を占めて

おり、この値は有機塩素系農薬等のその他の多
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くの有害化学物質と比較すると比較的高い値

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調査してい

く必要がある。 
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、

総 PCBs 一日摂取量の全国平均値は 420 
ng/person/day と推定された。体重あたりでは

8.4 ng/kg bw/day と推定され、この値は日本の

暫定 TDI の僅か 0.2%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 42%となった。NDL-PCBs の一日摂取量

の全国平均値は 389 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 127 ng/person/dayと推定された。 
自動前処理装置を用いて魚中の DXNs 分析

を検討した結果、概して良好な分析結果が得ら

れた。しかし、PCDFs の SIM クロマトグラム

には従来法では認められない夾雑物のピーク

が多く認められた。特に PCDFs の一部の異性

体では夾雑物のピークが近接するため注意が

必要であった。自動前処理装置は手作業による

精製と比較すると時間と労力の大幅な削減が

可能であるが、実試料を用いた性能評価のデー

タが限られているのが現状である。今後は、よ

り多くの実試料を用いた性能評価のデータを

蓄積していくことが望ましい。 
全国 10地域より MB方式により TD試料を

調製し、食品を介した重金属・有害元素の摂

取量評価を行った。HBGC と比較したところ、

対 HBGV 比が最も高かったのは iAs であり、

最大で 83%であった。次いで、Mo は 74%、

Cd と MeHg は 29–38の範囲であり、高い比率

を示した。一方で、Sb, Pb, および Uの対 HBGC
比は 5%以下であった。 
これまでの調査と比較し経年変動を解析し

たところ、Cd, Hg, Pb は減少傾向にあり、これ

までの政策との関連が示唆された。一方で、

As については近年上昇傾向に転じていたが、

iAs についてはほぼ一定の値を示していた。

iAs は対 HBGV 比も高いことから、継続調査

の必要性が改めて示された。 

魚介類を主菜とした市販弁当 5 種の総 PCBs
摂取量（中央値）の範囲は、12～908 ng/食であ

った。主菜である魚介類の種類により大きな差

があり、サバ弁当の中央値が最も高かった。弁

当 5 種の中央値が日本の暫定 TDI に占める割

合は 0.0049～0.36%であり、非常に小さかった。

一方、これらの中央値をより厳しい WHO TDI
と比較した場合は、WHO TDI の 1.2～91%とな

り、サバ弁当の中央値は WHO TDI を僅かに下

回る程度であった。また、弁当 5種のNDL-PCBs
摂取量（中央値）の範囲は 11～838 ng/食、6PCBs
摂取量（中央値）の範囲は 3.4～292 ng/食であ

った。 
GPC を取り入れた精製法を検討した結果、魚

介類を主菜とした一食分試料（魚介類使用部分）

中のハロゲン系難燃剤（デクロラン類、HBCDs 及

び PBDEs）を系統的に定量分析できることが分か

った。 
PFCs に関しては、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 による分析では、

16 種類の PFCs の一斉分析を提案する。また、

今後はEFSAの報告から 17種類（PFBA、 PFPeA、 
PFHxA、 PFHpA、 PFOA、 PFNA、 PFDA、 
PFUnDA、 PFDoDA、 PFTrDA、 PFTeDA、 PFBS、 
PFHxS、 PFHpS、 PFOS、 PFDS、 FOSA）を対

象とすることが望まれる。 
飲料食品 35 mL に対して、目標とする定量値

の下限を 5 ng/L とする。また、PFPeA、PFHxA、

PFHpA、PFNA においては前処理でのバックグ

ランド考慮して、15 ng/L とする。 
国内で市販される飲料水（ボトル）、お茶、

野菜ジュース、フルーツジュースを分析した結

果、すべて目標とする定量の下限以下であった。

その一方で、LOQ に近い値で数検体は検出さ

れた。しかし、それらについては更なる検討が

必要と思われる。 
令和元年度（2019年度）に提供を受けた初産

婦の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いるが、今年度はこれ

までの測定値の中でも最低値を示した。今後母

乳中に排泄されるダイオキシン量がさらに漸
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減するかどうかは今後の傾向を見る必要があ

る。 
 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ている。また欧米でパーお

よびポリフルオロ化合物（PFAS）についての研

究や評価にいくつか重要な進展があったので

その経緯をまとめた。 
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