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平成28～30年度総合研究報告書 

研究代表者 穐山浩 国立医薬品食品衛生研究所 

      

研究要旨：食品からの塩素化ダイオキシン類（以下、ダイオキシン類）の摂取量推定では、国民平均のダイオキ

シン類摂取量を推定するため、全国 7 地区 8 機関でマーケットバスケット(MB)方式により調製したトータルダイ

エット（TD）試料を用いた摂取量調査を毎年実施した。平成 28 年度から平成 30 年度の全国平均摂取量は 0.51～

0.65 pg TEQ/kg bw/day と推定された。日本のダイオキシン類の耐容一日摂取量（TDI）に占める割合は 13～16%

であった。特に 10 群からの摂取量が大きく、全体の 9 割程度を占めた。ダイオキシン類摂取量はここ 20 年間で

緩やかな減少傾向を示しており、平成 30 年度のダイオキシン類摂取量の平均値は、平成 10 年度の平均値の 29%

程度であった。食品からのポリ塩化ビフェニル（PCBs）の摂取量推定では、国民平均の PCBs 摂取量を推定する

ため、全国 10 地域で調製した TD 試料を用いた摂取量調査を毎年実施した。10 群（魚介類）と 11 群（肉類、卵

類）について TD 試料を調製し、PCBs の全異性体分析を実施した。平成 28 年度から平成 30 年度の総 PCBs の全

国平均摂取量は 5.0～7.3 ng/kg bw/day と推定された。これらの値は日本の暫定 TDI の 0.15%以下であった。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 25～

36%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 4.6～6.7 ng/kg bw/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 1.6～2.4 ng/kg bw/day と推定された。GC-MS/MS による魚中のダイオキシン類

分析の基礎検討では、 GC-MS/MS を用いた魚中のダイオキシン類分析を検討した。認証標準試料を分析した結果、

定量下限値以上であったダイオキシン類異性体については全て認証値又は参考値の平均値±2SD の範囲内であっ

た。次に、ダイオキシン類濃度が比較的高い魚試料（14 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実測濃度を比較した。GC-MS/MS 分析で定量下限値以上となっ

た殆どのダイオキシン類異性体の実測濃度は、高分解能 GC/MS 分析の実測濃度の±20%以内に収まり、両者の濃

度は良く一致していた。PCDD/PCDFs 及び Co-PCＢｓの毒性等量濃度についても、両者で良く一致していた。

GC-MS/MS によるダイオキシン類の分析は高分解能 GC/MS と比較すると装置の感度は劣るものの、ダイオキシ

ン類濃度が比較的高い魚試料については高分解能 GC/MS と良く一致した分析値が得られた。全国 10 地域の地方

衛生研究所等において MB方式により調製した 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)を含む計 17種の元素類(ホウ素;B、アルミニウム;Al、ニッケル;Ni、セ

レン;Se、カドミウム;Cd、アンチモン;Sb、バリウム;Ba、ウラン;U、鉛;Pb、スズ;Sn、クロム;Cr、

コバルト;Co、モリブデン;Mo 総ヒ素;totalAs、無機ヒ素;iAs、総水銀;totalHg、メチル水銀;MeHg)

の全国・全年齢層平均摂取量(全国摂取量 ave.)を推定した。2016年～2018年に推定された各種元素類の全国摂取

量 ave.を以下に示した。2016年に推定された全国摂取量 ave.；B:1471 μg/man/day、Al:2598 μg/man/day、Ni:144 

μg/man/day、Se:96.6 μg/man/day、Cd:18.1 μg/man/day、Sb: 1.1 μg/man/day、Ba:462 μg/man/day、U:1.0 

μg/man/day、Pb:9.9 μg/man/day、Sn:175 μg/man/day、Cr:27.6 μg/man/day、Co:9.3 μg/man/day、Mo:216 

μg/man/day、totalAs:246 μg/man/day、iAs:16.6 μg/man/day、totalHg:6.5 μg/man/day、MeHg:5.1 μg/man/day。 

2017年に推定された全国摂取量 ave.；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: 0.8 μg/man/day、Ba:430 μg/man/day、U:1.2 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、totalAs:232 

μg/man/day、iAs:21.9 μg/man/day、totalHg:7.2 μg/man/day、MeHg:6.1 μg/man/day。2018 年に推定された

全国摂取量 ave.；B:1474 μg/man/day、Al:2242 μg/man/day、Ni:138 μg/man/day、Se:94.4 μg/man/day、Cd:19.1 

μg/man/day、Sb: 0.9 μg/man/day、Ba:460 μg/man/day、U:1.5 μg/man/day、Pb:10.1 μg/man/day、Sn:62.6 

μg/man/day、Cr:25.7 μg/man/day、Co:9.7 μg/man/day、Mo:214 μg/man/day、totalAs:230 μg/man/day、iAs:16.8 

μg/man/day、totalHg:6.5 μg/man/day、MeHg:5.8 μg/man/day。2013年から 2018年にかけて蓄積してきた 6年

間分の上記元素類の摂取量推定値をまとめて解析した結果、ホウ素、セレン、バリウム、モリブデンの摂取量は、

地域及び年間の変動が小さく、6 年間分の平均値がより頑健な全国摂取量 ave.の推定値であると考えられた。以

下に上記元素類の全国摂取量 ave.の 6 年間分の平均値とその変動(相対標準偏差%)を示した。B:1432 

μg/man/day(14%)、Se:92 μg/man/day(9%)、Ba:456 μg/man/day(21%)、Mo:214 μg/man/day(15%)。その他の元

素類の全国摂取量 ave.の変動は、上記の元素類に比べれば大きい。また変動の大きさは元素によって大きく異な

る。ただし、6 年間分の平均値がより頑健な全国摂取量 ave.であることは間違いがない。以下に、ホウ素、セレ
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ン、バリウム、モリブデン以外の元素の全国摂取量 ave.の 6 年間分の平均値とその変動を示す。Al:3048 

μg/man/day(108%)、Ni:145 μg/man/day (27%)、Cd:18.3 μg/man/day (28%)、Sb:1.2 μg/man/day (134%)、Pb:10.0 

μg/man/day (89%)、U:1.2 μg/man/day (54%)、total As:225 μg/man/day (33%)、iAs:18 μg/man/day (35%)、

Sn:142 μg/man/day (217%)、Cr:32 μg/man/day (138%)、Co:9.0 μg/man/day (28%)、total Hg:7.5 μg/man/day 

(38%)、MeHg:6.2 μg/man/day (45%)、 デクロラン類摂取量推定では、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 種類の化合物をデクロラン類とした。2016 年と 2017 年には、2016 年に全国 10 地域で調製

された TD試料を、2018年には、2016年～2018年に特定 1地域で調製された TD試料をそれぞれ分析することによ

り、デクロラン類の全国摂取量 ave.を推定しまた特定 1地域における摂取量の変動について検討した。その結果、

化合物ごとの全国摂取量 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、これら 7種類の化合物の全国摂取量 ave.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。さらに、特定 1 地域におけるデクロラン類の摂取量は、2016 年では 7100 

pg/man/day、2017 年では 5200 pg/man/day、2018 年では 4800 pg/man/day と推定された。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。また 2018 年に欧州

食品安全機関（EFSA）がダイオキシンの TWI を再評価したが、その関連情報についてまとめた。有機フッ素化合

物（PFCs）を対象として、国際的および国内の情報をもとに、食品からのヒト曝露調査に関する調査研究を進め

ている。2018 年度は、ストックホルム条約残留性有機汚染物質検討委員会第 14 回会合および European Food Safety 

Authority から PFCs に関連する報告がなされた。それらの報告を参考に、PFCs のトータルダイエットスタディに

基づく、その摂取量推定を再検討することとした。分析法には、LC-MS/MS を採用し，分析対象を 15 種類に絞り

込んだ。目標とする定量値を Commission Recommendation 2010/161/EC の 1 μg/kg 以下が望ましいとの報告と本分

析結果に基づくバックグランド値から試料量 10 gから再溶解を 0.5 mL として、定量範囲を 0.05～5 μg/kg とした。

平成 9 年度より厚生労働科学研究班では継続的に母乳内のダイオキシン類濃度を測定するとともに、児の健康発

達へ影響調査を行ってきた。この継続的な調査結果により、母乳中ダイオキシン類濃度は 1970年代に比して著明

に改善していることを明らかになってきている。ただし、第１子が母乳で育てられている場合に、生後 1 か月の

時点でダイオキシン類対策特別措置法にて規定されている耐用一日摂取量（TDI）の基準の 20 倍近いダイオキシ

ン類を摂取しており、ダイオキシン類汚染は母乳栄養の上で課題として残されている。本研究では引き続き、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成 28年度平均 8.00 pg-TEQ/g-fat、平成 29年度平均 9.26 pg-TEQ/g-fat、

平成 30年度 平均 8.10pg-TEQ/g-fatであった。厚生労働科学研究として平成 9年から同様の条件で測定を継続し

ているが、平均値の経緯は平成 9年から 23年度までは長期漸減傾向を認めていたが、平成 25年度以降、7.3から

9.78 pg-TEQ/g-fat の間を推移しており、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。平成

28年から平成 30年については、ほぼ横ばいの値を示しており。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。母体のダイオキシン類汚染は乳児の母乳栄養に関

わっており動向について今後も調査を継続していくことが重要である。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た。食品中汚染物質の一つである PFASs（ペ

ル（パー）およびポリフルオロアルキル化合物）および 2018年の欧州食品安全機関（EFSA）によるダイオキシン

の TWIの再評価についての情報を収集した。また 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。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各年代別

（小児、学童、青年、成人）の摂取量を推定した。小児（1～6 歳）、学童（7-14 歳）、青年（15-19 歳）、成人（20

歳以上）の中央値は 0.16 pg TEQ/kg/day、0.19 pg TEQ/kg/day、0.10 pg TEQ/kg/day及び 0.32 pg TEQ/kg bw/day で

あった。両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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金子英雄：国立病院機構長良医療センター・臨

床研究部長 

伊佐川 聡：（一財）日本食品分析センター 

柳俊彦：（一財）日本食品分析センター 

飯塚誠一郎：（一財）日本食品分析センター 

小杉正樹：（一財）日本食品分析センター 

 

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

化ダイオキシン類摂取量推定 

Ⅰ-1. 試料 

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年～平成 25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
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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

類各異性体の検出下限値（LOD）は、1～13 群

については PCDD/PCDFs が 0.01～0.2 pg/g、

Co-PCBs が 0.1～5 pg/g、14 群については

PCDD/PCDFs が 0.1～0.5 pg/L、Co-PCBs が 1

～10 pg/L を目標とした。 

 

 

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）に従った。 

 

Ⅰ-4. ダイオキシン類摂取量の推定 

 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。

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. 試料 

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 年～平

成 25 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. 分析方法 

1.試験溶液の調製 
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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を加えた後、1 mol/L

水酸化カリウムエタノール溶液を加えスター

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、水及びヘキサンを加え、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、溶媒を留去し少量

のヘキサンに溶解した。多層シリカゲルをヘキ

サンで洗浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサ

ンで溶出した。溶出液は溶媒を留去し、少量の

ヘキサンに溶解した。アルミナカラムに試験溶

液を注入し、ヘキサンで洗浄後、20%（v/v）ジ

クロロメタン含有ヘキサンで溶出した。溶媒を

留去し、シリンジスパイクを加え、GC/MS 試

験溶液とした。 

2.測定条件 

高分解能 GC/MS による測定は、以下の条件

で行った。 

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 

測定モード：SIM モード 

 

Ⅱ-3. 分析対象項目及び検出下限値 

 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。 

 各 PCBs 異性体の LOD は 0.014～0.95 pg/g

であった。 

 

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。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った。 

 

Ⅲ.元素類摂取量推定 

Ⅲ-1. TD試料の調製 

日本人が日常的に飲食する食事(日常食)か

らの各種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、

地域による食品摂取パターンの違いを考慮し、

TD 試料の調製は、3 年間を通して、全国の 10

地域の衛生研究所等で行った。また、2016 年

の研究では、特定 1 地域において、季節ごと(3

月、8 月、10 月、12 月)にも TD 試料を調製し
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た。TD 試料の調製に必要な、該当する各地域

における個々の食品の消費量は、統計法に基づ

く申請手続きを経て入手した 2011 年～2013 年

の 3 年間分の国民健康・栄養調査の結果を集計

し求めた。この集計では、年齢を要素としなか

ったため、該当する地域における各食品の全年

齢層平均摂取量が集計結果である。各地域の担

当者は、小売店から食品を購入し、茹でる、焼

く等の一般的な調理加工を行ってから、該当す

る地域における 1 日当たりの摂取量と割合に

従って秤量し、混合・均質化することで試料を

調製した。 

 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。 

 本研究を実施した、2016 年～2018 年の 3 年

間分のデータを年ごとに解析するとともに、

2013 年～2015 年の 3 年間に蓄積したデータと

合わせて解析もし、各種元素類摂取量推定値の

推移や変動を明らかにし、原因等について考察

した。 

Ⅲ-2. 元素類の一斉分析 

1. 試薬・試液 

・水：メルク社製装置(Milli Q Element A10)に

より製造した超純水。 

・硝酸：硝酸 1.42 Ultrapur-100 (関東化学株式会

社) 

・過酸化水素水：Ultrapure (関東化学株式会社) 

・各種元素標準原液 (ウランを除く)：Trace 

CERT ICP 用 (シグマアルドリッチ社製) 

・ウラン標準原液：XSTC-289 (西進商事) 

・混合内部標準溶液：ベリリウム(Be)、ガリウ

ム(Ga)、イットリウム(Y)、インジウム(In)、タ

リウム(Tl)の濃度がそれぞれ 50 mg/L、20 mg/L、

2 mg/L、10 mg/L、0.5 mg/L になるように各元

素の標準原液から適量を分取し、硝酸 10 mL

を加えた後、水で 100 mL に定容した。 

2. 機器 

・マイクロ波分解装置：ETHOS-One 及び

ETHOS-TC (マイルストーンゼネラル社製) 

・ICP-MS：ICP-MS iCAP Q (サーモフィッシャ

ーサイエンティフィック社製) 

3. 分析法 

測定溶液の調製 

 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。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。 

試料の分解条件 

 マイクロ波分解装置による分解は、以下の条

件で行った。 

 70℃;2 分間→50℃;3 分間→200℃;18 分間(50℃

から 200℃までの温度変化に要する時間)。

200℃に到達した後、同温度でさらに 10 分間分

解させた。 

測定条件 

  ICP-MS による測定は、以下の条件で行った。 

・スプレーチャンバー：(ペルチェ冷却ジャケ

ット付)サイクロン型 

・コリジョンガス：ヘリウム(99.9999%) 

・ 測 定 モ ー ド ：KED(Kinetic Energy 

Discrimination:運動エネルギー弁別)モード 

・元素あたりの測定時間：1 秒 

(積分時間(s)：0.1、チャンネル数：1、スペー

ス(u)：0.1、掃引数(回)：10) 

・繰り返し測定回数：3 

分析対象元素の測定質量数 

 分析対象とした 14 種の元素と測定質量数は

以下の通りである。(括弧内の数字が測定質量

数)ホウ素:B(11)、アルミニウム:Al(27)、クロ

ム:Cr(52)、コバルト:Co(59)、ニッケル:Ni(60)、

ヒ素：As(75)、セレン:Se(78)、モリブデン:Mo(95)、
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カドミウム:Cd(111)、スズ:Sn(118)、アンチモ

ン:Sb(121)、バリウム:Ba(137)、鉛:Pb(208)、ウ

ラン:U(238)。 

内部標準元素の測定質量数 

 内部標準とした元素と測定質量数は以下の通

りである。(括弧内の数字が測定質量数) 

 Be(9)、Ga(71)、Y(89)、In(115)、Tl(205)。 

 

Ⅲ-3. メチル水銀分析 

1. 試薬・試液 

・塩化メチル水銀：ジーエルサイエンス 

・アセトン及びトルエン：残留農薬・PCB 分析

用(関東化学株式会社製) 

・臭化カリウム：特級(和光純薬工業株式会社) 

・硫酸銅(II)：鹿特級(関東化学株式会社) 

・L-システイン塩酸塩一水和物：特級(和光純

薬工業株式会社) 

・テトラフェニルホウ酸ナトリウム：和光純薬

工業株式会社 

・ポリエチレングリコール 200：一級(和光純薬

工業株式会社) 

・1 mol/L 臭化カリウム溶液：臭化カリウム 

119.0 gを水に溶解し、1 L とした。 

・硫酸銅(II)飽和 4 mol/L 硫酸：水 600 mL に硫

酸 200 mL を加え、放冷後、水を加えて 900 mL

にした後、無水硫酸銅(II)を飽和するまで溶解

させた。 

・1% L-システイン溶液：L-システイン塩酸塩

一水和物 10.0 g、酢酸ナトリウム三水和物 8.0 g、

無水硫酸ナトリウム 125.0 gを水に溶解し、1 L

とした。 

・0.2 mol/L りん酸緩衝液(pH 7.0)：りん酸二水

素ナトリウム二水和物 31.2 gを水に溶解して 1 

L とし、これを第一液とした。りん酸水素二ナ

トリウム十二水和物 71.6 gを水に溶解して 1 L

とし、これを第二液とした。第一液 380mL と

第二液 610mL を混合し、必要に応じて、第一

液を用いて pH を 7.0 に調整した。 

2. 機器 

・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) 

3. 分析法 

測定溶液の調製 

 各分析用試料から 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、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 0.5 mLを正確に加え混合したものを測

定溶液とした。 

測定条件 

・カラム: InertCap 5MS/NP (内径 0.25 mm、長

さ 30 m、膜厚 0.25 µm) 

・ オ ー ブ ン 温 度: 70℃(1 min) 

→10℃/min→160℃(0 min)→20℃/min→280℃(5 

min) 

・注入口温度: 250℃ 

・トランスファライン温度: 280℃ 

・イオン源温度: 280℃ 

・溶媒待ち時間：6 分 

・注入量: 1 μL 

・キャリアガス(He)流量: 1.0 mL/min 

・イオン化法：EI 

・分析モード: SRM 

・モニターイオン: m/z 294→m/z 279(コリジョ

ンエネルギー：5 V) 

 

Ⅲ-4. 総水銀分析 

1. 試薬・試液 

・L-システイン：L-システイン（ナカライテス

ク） 
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・水：メルク社製装置(Milli Q Element A10)に

より製造した超純水(比抵抗 > 18.2MΩ・cm、

TOC < 3 ppb ) 

・硝酸：硝酸 1.42 Ultrapur-100 (関東化学株式会

社) 

・添加剤 B:活性アルミナ(日本インスツルメン

ツ社) 

・添加剤 M: 炭酸ナトリウムと水酸化ナトリウ

ムを体積比 1:1 で混合したもの(日本インスツ

ルメンツ社) 

・標準原液：ICP-MS 用 1000 mg/L 水銀標準原

液(シグマアルドリッチ社)  

・0.01% L-システイン溶液：L-システイン 100 

mgを量りとり、水 900 mL、硝酸 2 mL を加え

溶解後、水で 1000 mL に定容した。 

・添加用標準溶液：標準原液を 0.01% L-システ

イン溶液で希釈し、100 ng/mL 並びに 2 ng/mL

の溶液を調製した。 

2. 機器 

・総水銀計：マーキュリー/MA-3000 (日本イン

スツルメンツ社) 

・セラミック製サンプルボート(日本インスツ

ルメンツ社) 

3. 測定条件 

 加熱モード：標準溶液の測定には装置にあら

かじめプログラムされている標準試料用のモ

ードを、試料の測定には TD 試料用に設定した

加熱モードを選択した。 

測定モード：装置にあらかじめプログラムされ

ている測定モードのうち、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 LOWモ

ード、水銀濃度が 0.01 mg/kg以上の試料の測定

には HIGH モードを用いた。 

4. 分析前の準備 

・添加剤B及び添加剤M：使用する直前に750℃

で 5 時間加熱した。 

・サンプルボート：5M 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。 

5. 分析法 

・測定試料の調製 

 標準溶液は、100 μL をサンプルボートに直接

量り取り、測定試料とした。 

 食品試料は、1～14 群試料のうち 4 群以外の

試料は、100 mg をサンプルボートに直接量り

取り測定試料とした。4 群試料は、100 mgをサ

ンプルボートに直接量り取った後、その上から

添加剤 B を配し測定試料とした。サンプルボ

ートに添加剤 B のみを配し 4 群試料の空試料

とした。 

・検量線の作成 

 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。各

検量線用標準溶液を総水銀計で測定し、得られ

た吸光度の水銀量に対する一次回帰式を最小

二乗法により求め、検量線とした。各検量線用

標準溶液中の水銀量は 0.1、0.25、0.5、0.75、1 

ng (LOW モード時)、または 1、5、10、15、20 

ng (HIGH モード時)とした。 

・測定及び総水銀濃度の算出 

 各測定試料を総水銀計にセットし、測定値(吸

光度)を得た。次いで、作成した検量線の各パ

ラメータを用いて下式に従い、試料の総水銀濃

度を逆推定した。 

測定試料の総水銀濃度(mg/kg) 

= {(Signalanalyte – intercept) / slope}/100 

Signalanalyte: 測定値 

Intercept: 検量線の切片 

Slope: 検量線の傾き 

試料の総水銀濃度(mg/kg) 

＝(測定試料の総水銀濃度)－(空試料の総水銀

濃度)* 

*4 群試料のみ。 

 なお、空試料の総水銀濃度は、空試料を 5 併

行分析し得た濃度の平均値として 1 日ごとに

求めた。 

 

Ⅲ-5. 無機ヒ素分析 

1. 試薬・試液 

 硝酸 1.42(超微量分析用)、25%アンモニア水(有

害金属測定用)は関東化学社製、25%テトラメ

チルアンモニウムヒドロキシド(以下、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



9 

 

社製のものを用いた。 

水：メルク社製装置(Element A10)により製造し

た超純水(比抵抗 > 18.2MΩ・cm、TOC < 3 ppb)

を用いた。 

標準品：下記の 2 種類を使用した。 

亜ヒ酸 As(Ⅲ)：ひ素標準液(As 100) (関東化学社

製) 

ヒ酸 As(V)：ひ酸[As(V)] 水溶液(NMIJ CRM 

7912-a) 

0.3 mol/L 硝酸溶液：硝酸 9.6 mL を量りとり、

水で 500 mL に定容した。 

メチルオレンジ溶液：メチルオレンジ 0.1 gを

量りとり、水で 100 mL に定容後、孔径 0.45 µm

の PTFE フィルター(メルクミリポア社製)でろ

過した。 

5% アンモニア水：25%アンモニア水 10 mL を

水で 50 mL に定容した。 

HPLC 用移動相：25% TMAH 0.3645 g、1-ブタ

ンスルホン酸ナトリウム 1.922 g、マロン酸

0.416 g、メタノール 0.5 mL を量りとり、水を

加え、5%アンモニア水で pH3.0に調整した後、

1 L に定容した。なお、この溶液は用時調製し

た。 

2. 機器 

HPLC：島津製作所社製 Prominence を用いた。 

ICP-MS：サーモフィッシャーサイエンティフ

ィック社製X-Series2若しくは同社製 iCAPQを

用いた。 

3. 測定条件 

HPLC 条件 

カラム：L-column2 (内径 4.6 mm 長さ 25 cm 粒

子径 3 µm) (化学物質研究評価機構社製) 

移動相：0.05 (v/v%) メタノール、12 mM 1-ブタ

ンスルホン酸ナトリウム、4 mM マロン酸、1 

mM TMAH 溶液(pH3.0) 

流速：0.75 mL/min 

カラム温度：25℃ 

オートサンプラー温度：4℃ 

注入量：10 µL 

測定時間：15 min 

ICP-MS 条件 (X-Series2) 

測定モード：CCT モード 

(コリジョンモード) 

コリジョンガス：He 

測定ポイント時間：100 ms 

測定質量数：75 

ICP-MS 条件 (iCAPQ) 

測定モード：KED モード 

コリジョンガス：He 

測定ポイント時間：100 ms 

測定質量数：75 

4. 分析法 

・測定試料の調製 

 試料 2.0 gを量り取り、0.3 mol/L 硝酸溶液 5 mL

を加え、100℃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 5mL 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 pH3.0 (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、測定溶液とした。 

・検量線の作成 

 各標準原液を適宜量りとり、0.3 mol/L 硝酸溶

液を 5 mL 加えた。メチルオレンジ溶液を 100 

µL 加え、5%アンモニア水で約 pH3.0(溶液の色

が薄い赤色～オレンジ)に調整した後、定容し

た溶液を孔径 0.45 µmの PTFE フィルターでろ

過し、検量線用測定溶液とした。各検量線用溶

液 20 µL を HPLC-ICP-MS に注入し、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-3. 摂取量の推定及び解析 

TD 試料における各種元素類の濃度に、食品

摂取量を乗じて種元素類摂取量を推定した。分

析結果がNDの場合には濃度は 0として扱った。

当研究課題を実施した 3 年間並びに 2013 年～

2015 年に実施した同種研究により蓄積された

データをまとめて解析し、各種元素類摂取量推

定値の推移や変動を明らかにし、原因等につい

て考察した。 
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Ⅳ.デクロラン類摂取量推定 

Ⅳ-1. 試料 

全国 10 地域の TD 試料は、各地域の平成 23

年度～25 年度の 3 年間分の国民健康・栄養調

査の集計結果に基づいて全国 10 機関で調製さ

れた。各機関は約 160 品目の食品を購入し、そ

れらの食品を計量し、必要に応じて調理した後、

食品群ごとに混合均質化したのもの試料とし

た。特定 1地域における 2016 年～2018 年の 3

年間分の TD 試料も同様に調製された。 

 

Ⅳ-2. 標準物質、試薬 

・DPs 及び CP 標準液 (Wellington Laboratories

製) 

・Dec 602、Dec 603 及び Dec 604 標準液 (Santa 

Cruz 製) 

・Dec 602 及び CP 標準液 (Cambridge Isotope 製) 

・シリンジスパイク：13C12-2,2’,3,4,4’,5,5’- 

heptabromodiphenylether (13C-PBDE180) 

(Wellington Labiratories 製) 

・アセトン、ヘキサン、ジクロロメタン、ノナ

ン及び無水硫酸ナトリウム：ダイオキシン類分

析用または残留農薬・PCB 分析用(関東化学製) 

・硫酸：有害金属測定用 (富士フイルム和光純

薬製) 

・フロリジルカートリッジカラム：Sep-pak Vac 

RC 500 mg (Waters 製) 

・スルホキシドカラム：Supelclean Sulfoxide 3g 

(Merck 製) 

 

Ⅳ-3.機器 

・高速溶媒抽出装置(ASE)：ASE-350 (Thermo 

Fisher Scientific 製) 

・GC：A 7890 (Agilent 製) 

・MS：AutoSpec Premier (Waters 製) 

 

Ⅳ-4. 分析法 

1.測定溶液の調製 

分析に使用する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 (4 群 (油脂類)を除く)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、クリーンアップスパイク (13C10-Dechlorane、
13C10-Dec 602、13C10-syn-DP 及び 13C10-anti-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

ロリジルカラムで精製し、精製液を 2 mL に定

容した。DPs測定のための精製液1 mLを分取、

濃縮し、測定バイアルに移し、シリンジスパイ

ク (13C-PBDE180 を 125 pg相当) を添加した。

ノナンで全量を約 25 µL としたものを測定溶

液とし、このうち 1 µL を GC/MS に注入して測

定した。 

DPs 以外のデクロラン類を測定するために、

精製液 1 mL をスルホキシドカラムで精製した。

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 125 pg相当)を添加

した。ノナンで全量を約 25 µL としたものを測

定溶液とし、このうち 1 µL を GC/MS 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。 

2.ASE 抽出条件 

ASE による抽出は、以下の条件で行った。 

・セル温度：100 ℃ 

・セル圧力：1,500 psi 

・加熱時間：7 分 

・静置時間：10 分 

・抽出サイクル：2 

・抽出溶媒：n-ヘキサン 

3.測定条件 

・カラム：DB5 (内径 0.25 mm、長さ 15 m、膜

厚 0.1 µm) 

・オーブン温度：120 ℃(1 min)→30 ℃/min→ 

240 ℃→5 ℃/min→275 ℃→40 ℃/min→320 ℃ 

(3 min) 

・注入口温度：280 ℃ 

・トランスファライン温度：300 ℃ 

・イオン源温度：280 ℃ 

・注入量：1 µL 

・キャリアガス流量：1 mL/min (ヘリウム) 

・イオン化法：EI 

・モニターイオン 

 Dec 602、DP、Dechlorane：271.8102 (定量用)、

273.8072 (確認用) 
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 Dec 603：262.8570 (定量用)、264.8540 (確認

用) 

 Dec 604：419.7006 (定量用)、417.7026 (確認用) 

 13C10-Dec 602、13C10-DP、13C10-Dechlorane： 

276.8269 

 13C12-PBDE180：415.9096 

 

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. 分析方法 

1.試験溶液の調製 

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

パイクを加えた後、2 mol/L 水酸化カリウム水

溶液を加え室温で一晩放置した。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、

ヘキサンを加え振とう抽出した。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、溶媒を留去し少量のヘキサンに溶解した。

多層シリカゲルをヘキサンで洗浄した後、試験

溶液を注入し、ヘキサンで溶出した。溶出液は

溶媒を留去し、少量のヘキサンに溶解した。ア

ルミナカラムに試験溶液を注入し、ヘキサンで

洗浄後、2%（v/v）ジクロロメタン含有ヘキサ

ンでモノオルト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、25%（v/v）ジクロロメ

タン含有ヘキサンでカラムを洗浄後、カラムを

反転させ、トルエンで 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 を添加し GC-MS/MS

に供した。 

2.GC-MS/MS 測定条件 

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 

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-PCB（内径 0.25 mm×60 m） 

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)-20℃/分-200℃

-1.5℃/分-230℃-5℃/分-240℃/分-8℃/分

-300℃(10 分保持) 
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キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.6 mL/分) 

MS 導入部温度：280℃ 

イオン源温度： 280℃ 

四重極温度： 150℃ 

イオン化法： EI ポジティブ 

イオン化 

 

V-3. LOD 及び LOQ の推定 

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 LOD、

10σを 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。 

 

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 、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 

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。 

 

Ⅶ.母乳のダイオキシン類汚染の実態調査と乳
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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平

成 28 年度 19 人、29 年度 22 人、30 年度 21 人

の合計 62 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、成人 32787 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、それぞれの摂取量を

算出した。1歳以上の全年齢層の算出に加え

（全年齢）、1歳から 6 歳の小児のみ（小児）

の摂取量も算出した。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
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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

の平均体重（小児 16.0 kg、学童 36.5 kg、青

年 56.5 kg、成人 58.6 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 

国民平均のダイオキシン類摂取量を推定す

るため、全国 7 地区の 8 機関でトータルダイエ

ット試料を調製し、ダイオキシン類を分析した。

平成 28 年度、平成 29 年度、及び平成 30 年度

のダイオキシン類一日摂取量の平均値はそれ

ぞれ 0.54、0.65、及び 0.51 pg TEQ/kg bw/day

と推定された。日本における耐容一日摂取量

（TDI）である 4 pg TEQ/kg bw/day の 13～16%

に相当した。また調査した 3 年間で最大となっ

た摂取量は、1.77 pgTEQ/kg bw/day（平成 29

年度の最大値）であり、TDI の約 44%であった。

ダイオキシン類摂取量に占める Co-PCBs の割

合は 67%程度であり、3 年間を通してほぼ一定

であった。ダイオキシン類摂取量に占める割合

が高い食品群は、10 群（魚介類）と 11 群（肉

類・卵類）であり、これら 2 つの群で全体のほ

とんどを占めた。特に 10 群からの摂取量は大

きく、全体の 9 割程度を占めていた。過去のト

ータルダイエット調査でも同様の結果が得ら

れている。 

ダイオキシン類摂取量の平均値は、平成 10

年度以降、若干の増減はあるものの緩やかな減

少傾向を示していた。平成 30 年度の平均値は

0.51 pg TEQ/kg bw/day であり、平成 10 年度以

降の調査結果の中で最も低い値であった。また、

調査開始時の平成 10 年度の摂取量は 1.75 pg 

TEQ/kg bw/day であり、この値と比較すると平

成 30 年度の平均値は 29%程度であった。ダイ

オキシン類摂取量の減少には、平成 18 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、平成 18 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。 

 

II.トータルダイエット試料の分析による PCBs

摂取量推定 

国民平均の PCBs 摂取量を推定するため、全

国 10 地域で TD 試料を調製し、PCBs を分析し

た。平成 28 年度、平成 29 年度、及び平成 30

年度のPCBs摂取量の平均値は、それぞれ 7.1、

7.3、及び 5.0 ng/kg bw/day と推定された。10

群からの摂取量が合計値の 92～96%を占めて

いた。日本では PCBs に暫定 TDI（5 µg/kg 

bw/day）が示されている。これらの摂取量は暫

定 TDI の僅か 0.15%以下であった。一見すると

総 PCBsの摂取量は暫定TDIと比較して十分に

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）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 25～

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
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を見込んだ TDI となっている可能性に注意が

必要である。また、平成 28 年度、平成 29 年度、

及び平成 30 年度の NDL-PCBs の全国平均摂取

量は、それぞれ 6.6、6.7、及び 4.6 ng/kg bw/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、それぞれ 2.3、2.4、

及び 1.6 ng/kg bw/day と推定された。 

 

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

分に低いことを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 

 2018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

析法の対象は14元素(B、Al、Ni、Se、Cd、Sb、

Ba、Pb、U、total As、Sn、Cr、Co、Mo)、

HPLC-ICP-MS 法 の 対 象 と な る 無 機 ヒ 素

(inorganic As; iAs)、水銀計を用いた分析法

の対象となる総水銀(total Hg)である。地域

ごとに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:1248～1788 μg/man/day、Al:1470～

3462 μg/man/day、Ni:93.3～177 μg/man/day、

Se:80.8～ 109 μg/man/day、 Cd:14.4～ 26.7 

μg/man/day、Sb:0.3～2.0 μg/man/day、Ba:340

～554 μg/man/day、Pb:2.6～27.6 μg/man/day、

U:0.59～4.23 μg/man/day、total As:163～354 

μg/man/day、 iAs:9.6～ 25.1 μg/man/day、

Sn:1.1～ 543 μg/man/day、 Cr:12.2～ 63.7 

μg/man/day 、 Co:7.3 ～ 11.8 μg/man/day 、

Mo:185 ～ 278 μg/man/day 、 Hg:4.3 ～ 9.6 

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。しかし、健康リスク上意味のある摂

取量の表記としては、十分であるとも考える。

各元素類の全国摂取量ave.は、以下の通り推定

さ れ た 。 B:1474 μg/man/day 、 Al:2242 

μg/man/day、 Ni:138 μg/man/day、 Se:94.4 

μg/man/day、Cd:19.1 μg/man/day、Sb: 0.93 

μg/man/day、 Ba:460 μg/man/day、 U: 1.52 

μg/man/day 、 total As:230 μg/man/day 、

iAs:16.8 μg/man/day 、 total Hg:6.5 

μg/man/day、Pb:10.1 μg/man/day、Sn:62.6 

μg/man/day、Cr:25.7 μg/man/day、Co: 9.7 

μg/man/day、Mo:214 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。2018

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、3.5～9.2 μg/man/dayの範囲

にあった。また、全国摂取量 ave.は、 5.8 

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
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(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。 

  2018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

と考えられる。2018年の結果においても、こ

れら元素に関しては、推定摂取量の最大値と

最小値の比は最大でも1.6であった。2017年に

推定されたクロムの地域別摂取量の最大値は

最小値の約36倍の値となり、前年までに得ら

れた推定値に比べ変動が大きかった。2018年

の推定では、クロム地域別摂取量の最大値は

最小値の約5倍の値となり、変動は小さくなっ

ている。これまでに、一般に、ある特定の食

品おけるクロム濃度が高いという情報は得ら

れていない。一方で、2017年度報告書中にお

いても言及したとおり、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、本研究の手法として用いてい

る試料調製法を原因としてクロム摂取量が不

精確に推定され可能性がある。このことを防

ぐために、TD試料の調製に用いる機器や器具

からの汚染に引き続き注意する必要があるだ

ろう。 

  2013年から摂取量推定を継続する中で、

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変動が大きいことを明ら

かにしてきた。2018年の研究においては、こ

れら元素のうちアルミニウムとアンチモンに

ついては、過去に観察された変動に比べ変動

が小さくなった。アルミニウムについては、

2013年に観察された地域別摂取量の最大値と

最小値の比は14を超えていた。一方2018年の

推定では、その比は約2と大幅に小さくなって

いる。またアンチモンについては、2014年の

最大値と最小値の比は100を超えていた。一方、

2018年の推定では、その比は約6と大幅に小さ

くなっている。アルミニウムについては、一

部の食品添加物として使用される化学物質に

含まれており、それを使用した食品をTD試料

の調製に含めるか否かで、摂取量が大きく変

わることは明らかである。2018年の研究にお

いて調製したTD試料には、上記の理由からア

ルミニウム濃度が他の食品に比べて明らかに

高い食品が含まれなかったことにより、偶発

的に、地域別摂取量の変動が小さくなったも

のと考えることができる。アンチモンについ

ては、過去の変動の原因として、TD試料を調

製した環境(試料調製者が使用していた化粧

品を含む)が推察されたが、明らかにはされて

いない。また、アルミニウムの様に、意図的

に食品に添加されることも知られていない。

そのため今後、摂取量がどの様に変動するか

を予測することは難しい。ただし、摂取量の

値が小さい、すなわち極低濃度の分析値に基

づく摂取量であるために、分析の観点からは

変動が大きくなりやすい元素であると考える

ことは妥当であろう。 

  2018年の研究においても、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。2017年の解析では、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倍であった。この結果と比較する

と、2018年の解析では、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480倍

と11倍であり、変動が小さくなっている。2017

年の推定において最大の鉛摂取量 (48.7 

μg/man/day)を与えた地域はFであり、2018年

の推定においても同地域における鉛摂取量が

最大(27.6 μg/man/day)となった。地域Fにお

ける鉛摂取量への寄与の大きかった食品群は、
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2017年の推定では2群、2018年の推定では1群

であった。このように、鉛摂取量への寄与の

大きい食品群が変化した理由は不明である。

地域Fにおいて2018年に推定された鉛摂取量

は、2017年に推定された摂取量の約1/2である。

また後に示すとおり、鉛の全国摂取量ave.は、

調査を開始した1977年以降2000年頃までに漸

次的に減少し、2010年以降は一定の水準に下

げ止まっている。摂取量の値の大きさ、その

地域間並びに年間での変動、さらに中長期的

な変動の傾向も合わせて考察すべきであるが、

同一地域での摂取量が2カ年連続して高値と

なった事実に着目しておくことは、リスクベ

ースドシンキング上有益であろう。2018年の

推定において、地域Fに次ぐ高値の摂取量が推

定された地域はAであるが、寄与の大きい食品

群は、地域Fと同じく1群であった。TD試料は、

複数の食品を混合して調製されるため、摂取

量への寄与を大きくした個々の食品を特定す

ることはできない。しかし、上記の食品群に

含まれる食品において鉛濃度が高くなる可能

性のあることに留意する必要がある。 

スズについては、その濃度が他に比較して

突出して高い食品が存在し、その食品が偶発

的にTD試料の調製に含められることがこれま

でにもあり、その場合に摂取量が高くなるこ

とを示してきた。この偶発的要因は、アルミ

ニウムと共通のものであると考えられる。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、2018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。 

総ヒ素摂取量と無機ヒ素摂取量、総水銀摂

取量とメチル水銀摂取量の解析結果は一組に

して示した。なお、総ヒ素の摂取量の最大値

は2013年から2017年にかけて漸次的に増加し

ているように見えたが、2017年度報告書にお

いて言及したとおり全国摂取量ave.にはその傾

向が認められず、2018年の摂取量推定値の最

大値は2014年の摂取量推定値の最大値と同水

準となったため、やはり偶発的な観測の結果

であると捉えるのが適切と考えられた。 

 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6年間

(2013-2018年)の平均値は以下の通りである。

B:1432 μg/man/day、Se:92 μg/man/day、Ba:456 

μg/man/day、Mo:214 μg/man/day。昨年度報告

書で報告した5年間(2013-2017年)の全国摂取

量ave.の平均値は以下の通りであり、ほとんど

変化が無いことが分かる。B:1424 μg/man/day、

Se:91 μg/man/day、Ba:455 μg/man/day、Mo:214 

μg/man/day。 

 その他の元素類の摂取量については、6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:3048±3277 μg/man/day(108%)、Ni:145±39 

μg/man/day (27%)、Cd:18±5 μg/man/day (28%)、

Sb:1.2±1.6 μg/man/day (134%) 、 Pb:10±9 

μg/man/day (89%) 、 U:1.2±0.6 μg/man/day 

(54%)、total As:225±74 μg/man/day (33%)、

iAs:18±6 μg/man/day (35%) 、 Sn:142±309 

μg/man/day (217%) 、 Cr:32±45 μg/man/day 

(138%)、Co:9.0±2.5 μg/man/day (28%)、total 

Hg:7.5±2.9 μg/man/day (38%)、MeHg:6.2±2.8  

μg/man/day (45%) 。これらの元素についても、

2018年度の推定結果を加えて計算した結果、

全国摂取量ave.平均値と標準偏差の変化はごく

わずかであった。そのため、これまでに蓄積

された結果によって、各元素の平均的な摂取

量とどのくらい変動があるかの概要は十分に

把握できていると考える。 

 元素類摂取量の変動の大きな要因の1つには、

ある一日にどのような食品を選択し消費する

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
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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と消費の固定が毎

日の食事において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、本研究で推定されてい

る摂取量が、全国・全年齢層平均値であるこ

とには留意しなければならない。 

 

Ⅲ-4 各種元素類の摂取量に寄与する食品群 

各元素類の総摂取量に対する各食品群別摂

取量の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、2017

年、そして2018年の各年の摂取量推定値に基

づく食品群別寄与率と求め解析した結果、総

摂取量に対する食品群別摂取量の寄与のパタ

ーン及び寄与の大きさを表す寄与率は、元素

により大きく異なることが明らかとなった。

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、

2013年～2015年の3年間の平均と2016年～

2018年各年の解析結果がよく一致し、安定し

ている。上記元素類のうち、総ヒ素と無機ヒ

素とを比較すると、それぞれの摂取量への寄

与率の高い食品群を大きく異なる。総ヒ素摂

取量に主として寄与する食品群が10群(魚介

類)であるのに対し、無機ヒ素の摂取量に主と

して寄与する食品群は1群(コメ・コメ加工品)

である。各摂取量に寄与の大きな食品群は、

推定実施年によらず安定している。このうち、

総ヒ素摂取量への10群の寄与が大きい結果に

関連し、10群に含まれる可能性のある各種の

魚において、ヒ素はアルセノベタインを主と

して蓄積しており、その濃度は、総ヒ素濃度

との間で正の相関を持つことも明らかとなっ

た。 

 アルミニウム、アンチモン、クロム、鉛、

スズに関しては、2013年～2015年の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、2017年あるいは2018年のパター

ンが少なからず変化している。このパターン

変化の1つの要因として、各元素類の濃度の高

い個別の食品を消費するか否かの偶発性、実

験的にはTD試料の調製に含めるか否かの偶

発性が考察される。スズ摂取量に対する寄与

のパターンの変化は明確である。2013年～

2015年の3年間分の寄与のパターンには、6群

が大きく影響しているが、その後の2016年、

2017年、2018年の寄与のパターンにその影響

を確認することはできない。このことからは、

2016年以降の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。逆に、2016年以降の

寄与のパターンの類似性の高さからは、水煮

の野菜を含む8群がスズ摂取量に安定して寄

与していると言うこともできる。 

 鉛摂取量への寄与率は多くの食品群によっ

て分割されており、特定の食品群ひいては特

定の食品からの寄与が大きくなると明確に言

うことが難しい。 

 

Ⅲ-5  元素類の全国・全年齢層平均摂取量の対

TDI比 

 各元素の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、2017年、そし

て2018年の各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算出した。 

 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

ン及び寄与の大きさを表す寄与率は、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～2018

年各年度の解析結果がよく一致し、安定して

いる。 
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 本研究では、総ヒ素と無機ヒ素とを区別し

それぞれの摂取量を推定するとともに、上記

の通りそれぞれの摂取量について、総摂取量

に対する各食品群の寄与のパターン並びに寄

与率を解析し安定していることを示してきた。

一方で、総ヒ素摂取量と無機ヒ素摂取量との

間で比較を行うと、寄与のパターンと寄与率

はともに大きく異なっている。特に顕著な違

いを挙げれば、魚介類を含む10群は総ヒ素摂

取量への寄与率が高い一方で、無機ヒ素摂取

量への寄与が極めて小さい。総ヒ素とは、ヒ

素について知られる有機並びに無機化合物の

異なる化学形態を区別することなく、ヒ素と

して分析する場合の対象を意味する。これま

では、上記10群に観察された総ヒ素摂取量と

無機ヒ素摂取量への寄与への顕著な違いにつ

いて、魚介類には無機ヒ素以外の有機ヒ素化

合物の形態で蓄積していることが原因であろ

うと推測してきた。この推測を確認し、魚介

類に含まれるヒ素化合物の形態を明らかにす

る目的から、福岡市環境局保健環境研究所並

びに福岡市水道局水道水質センターの研究協

力者に有機ヒ素化合物を対象とした分析法開

発と一部魚の実態調査を依頼した。その結果、

モノメチルアルソン酸、ジメチルアルシン酸、

トリメチルアルシンオキシド、テトラメチル

アルソニウム、アルセノベタイン、アルセノ

コリンの計6種の有機ヒ素化合物を対象とし

た分析法(LC-MS/MS法)が開発された。さらに、

開発された分析法を用いて10種類計50試料の

魚を対象に、有機ヒ素化合物濃度の実態が調

査された。その結果、魚種により検出される

ヒ素化合物の形態と、その濃度が総ヒ素濃度

に占める割合が異なるものの、魚介類に含ま

れるヒ素の化学形態はアルセノベタインが主

であることが明らかとなり、総ヒ素濃度との

間に正の相関があることが示された。 

 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、2017

年あるいは2018年のパターンが少なからず変

化している。このパターン変化の1つの要因と

して、各元素類の濃度の高い個別の食品を消

費するか否かの偶発性、実験的にはTD試料の

調製に含めるか否かの偶発性が考察される。

スズ摂取量に対する寄与のパターンの変化は

明確である。2013年～2015年の3年間分の寄与

のパターンには、6群が大きく影響しているが、

その後の2016年、2017年、2018年の寄与のパ

ターンにその影響を確認することはできない。

このことからは、2016年以降の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。逆に、

2016年以降の寄与のパターンの類似性の高さ

からは、水煮の野菜を含む8群がスズ摂取量に

安定して寄与していると言うこともできる。 

2018年の鉛摂取量についてみると、2017年

の摂取量において高かった2群の寄与率は減

少し、1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、2017年にある1地域にお

いて調製された2群のTD試料から観察された

高い鉛濃度が2018年には観察されなくなり、

2017年には観察されなかった1群における高

い鉛濃度が2地域で調製されたTD試料から観

察されたことに関連する結果である。2013年

～2015年の3年間分の寄与のパターンとも合

わせて考察すれば、鉛摂取量への寄与率は多

くの食品群によって分割されており、特定の

食品群からの寄与が大きくなると明確に示唆

することは困難である。 

 

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、2018

年の結果を加えた全国摂取量ave.の経年変化を

示した。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。 
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Ⅲ-7. 四季による各元素類摂取量の変動 

  我が国には四季があり、その季節にしか

流通しない食品もある。これまでのTDSは全国

規模で実施してきたものの、5月～10月を試料

調製期間としているために、四季に応じた特

徴をもって消費される食品の摂取量への影響

は明確にされていなかった。そこで特定1地域

において、3月、8月、10月、12月にTD試料を

調製し、それを分析することで、各種元素類

の摂取量の変動について検討した。各季節に

推定されたホウ素、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、

鉛、ウラン、総ヒ素、無機ヒ素、スズ、クロ

ム、コバルト、モリブデン、総水銀摂取量を

算出した。四季を通じて推定された各元素の

摂取量は、以下の範囲にあった。B:1366～1550 

μg/man/day、 Al:1588～ 2578 μg/man/day、

Ni:120～ 162 μg/man/day、 Se:91.7～ 99.0 

μg/man/day、 Cd:14.7～ 22.9 μg/man/day、

Sb:0.58 ～ 1.2 μg/man/day 、 Ba:415 ～ 541 

μg/man/day、Pb:3.0～4.4 μg/man/day、U:0.74

～ 2.5 μg/man/day 、 total As:251 ～ 316 

μg/man/day、iAs:15.6～20.2 μg/man/day、

Sn:0.30～ 3045 μg/man/day、 Cr:9.9～ 20.7 

μg/man/day、Co:8.4～9.7 μg/man/day、Mo:183

～201 μg/man/day、Hg:4.1～6.8 μg/man/day。

スズの摂取量は、最大値と最小値の比が1万以

上となり、極めて広い範囲に推定されたが、

これは3月に調製された8群のTD試料にのみ、

水煮の野菜(たけのこ)が含まれたことが原因

と考えられる。 

  

Ⅳ.デクロラン類摂取量推定 

Ⅳ-1. TD 試料におけるデクロラン類濃度 

2016年から 2018年の間に特定 1地域で調製

された TD 試料を分析して得られた、各年のデ

クロラン類の濃度を化合物と食品群の組み合

わせごとに示した。分析した TD 試料のすべて

を通じて、各化合物の濃度範囲は以下の通りで

あった。Dec 602：0.017 ～ 27 pg/g、Dec 603：

ND ～ 0.71 pg/g、Dec 604：ND(すべて未検出)、

syn-DP：0.13 ～ 6.6 pg/g、anti-DP：0.57 ～ 

20 pg/g、CP：ND ～ 0.46 pg/g、Dechlorane：

ND ～ 3.3 pg/g。 

Dec 602、syn-DP、anti-DP 及び Dechlorane

は、ほぼ全ての TD試料から検出された。Dec 602

の濃度は、他の食品群に比べ 10 群(魚介類)で

高値であった。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、10 群及び

11 群(肉類)以外の食品群からも比較的高い濃

度で検出された。Dechlorane の検出頻度は比

較的高かった。Dec 603 が、脂肪量の少ない 6

群、7 群、8 群及び 9 群から検出されることは

まれであった。Dec 604は全ての食品群から検

出されなかった。CP の検出頻度は総じて低く

く、濃度も低かったが、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-2. デクロラン類の摂取量推定 

2016年から 2018年の間に特定 1地域で調製

された TD 試料の分析結果に基づき推定された

各年のデクロラン類各化合物の摂取量と、その

総和として求めた総デクロラン類摂取量を求

めた。なお、本研究では、各化合物の分析結果

が ND の場合、摂取量はゼロとして推定した。

当該地域における 3 年間のデクロラン類各化

合物の摂取量は以下の範囲であった。Dec 

602：1100 ～ 2700 pg/man/day、Dec 603：130 

～ 400 pg/man/day、Dec 604：0 pg/man/day、

syn-DP：860 ～ 1,200 pg/man/day、anti-DP：

2100 ～ 2400 pg/man/day 、CP：0 ～ 340 

pg/man/day 及び Dechlorane： 250 ～  310 

pg/man/day。 上記 7 種類の化合物について、

各年の食品群別摂取量推定値をもとに、食品群

別摂取量の平均値とその総和を求めた。各化合

物の 3年間の平均摂取量は、以下の通り推定さ

れた。Dec 602：1800 pg/man/day、Dec 603：

240 pg/man/day、Dec 604：0 pg/man/day、

syn-DP： 1000 pg/man/day、 anti-DP： 2300 

pg/man/day 、 CP ： 130 pg/man/day 及 び

Dechlorane：290 pg/man/day。また、総デクロ

ラ ン類 の 3 年間の平 均摂取 量 は 5700 

pg/man/day であった。 

Ⅳ-3. 各化合物の摂取量に寄与する食品群 

総摂取量に対する食品群別摂取量の寄与率
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(食品群別寄与率)をデクロラン類化合物ごと

にあるいは総デクロラン類に対して求めた。

寄与率の変動を考察するために、TD試料を調

製した年ごとに、食品群別寄与率を示した。

なお、Dec 604及びCPは検出頻度また濃度とも

に低かったため、解析から除外した。デクロ

ラン類に属する各化合物の物理化学的な性質

は類似しているが、どの食品群が総摂取量に

寄与するかには、化合物ごとに差異が認めら

れた。 

 Dec 602は、全ての食品群から摂取されてい

るが、3年間を通じた10群の平均寄与率が約

70 %をとなり、魚介類が主たる摂取源である

と示唆される。他の化合物と比較しても、摂

取に対する10群の寄与率は、Dec 602において

最大となった。このことは、Dec 602が海洋に

拡散後、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は異なってい

る。Dec 603摂取量に大きく寄与する食品群は

年ごとに変化した。Dec603摂取量に主として

寄与する食品群は、2016年では1群(55%)、2017

年では9群(70%)、2018年では2群(49%)であっ

た。これは、Dec603摂取量が比較的少ないこ

とからも推測可能であるが、各食品群を構成

する個別食品のDec603濃度のばらつきが大き

いためと考察される。syn-DPとanti-DPの摂取

量には様々な食品群が寄与しかつ、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の主たる摂取源と

考えられる魚介類における蓄積の他に、経路

や機構は不明であるがDP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。特に、3年間の

平均寄与率が約70 %を占めることから、Dec 

602と同様に、生物濃縮による魚介類への蓄積

を機構とし、10群が主たる摂取源になること

が示唆された。デクロラン類各化合物の摂取

に様々な食品(群)が寄与することを反映した

結果として、総デクロラン類の摂取には全て

の食品群が寄与し、特に10群(32%)、9群(16%)、

1群(13%)および 11群(9.2%)の寄与率が高くな

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 

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本分析法の試料測定時（50 

g 使用時）の LOD 及び LOQ を推定した。

PCDD/PCDFs の LOD は 0.010～0.069 pg/g、

LOQ は 0.035～0.23 pg/g であった。Co-PCBs

の LOD は 0.0088～0.35 pg/g、LOQ は 0.029～

1.2 pg/g であった。一部の Co-PCBs において

操作ブランク値が認められたものの、全ての値

が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、LOD

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 LOD 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 LOD 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く

はなかった。一方、Co-PCBs については、全

ての異性体の LOD が目標検出下限値を下回っ

た。 

GC-MS/MS によるダイオキシン類分析の性

能を評価するため、ダイオキシン類濃度が付与

されている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 LOQ 以上の分析値が得られ、認証値の平

均値±2SD の範囲内であった。また、LOQ 以

上となったその他の異性体についても、分析値

は参考値の平均値±2SD の範囲内であった。 

 さらにダイオキシン類濃度が比較的高い魚試

料（7 種計 14 試料）を GC-MS/MS 並びに

HRGC/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実測濃度を比較した。

GC-MS/MSはHRGC/MSと比較して LODが高

いため、汚染濃度が低い PCDD/PCDFs で LOD

未満となった異性体が多くなった。LOQ 以上

となった殆どの異性体について、GC-MS/MS
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で得られた実測濃度は HRGC/MS の実測濃度

の±20%以内に収まり、両者の濃度は良く一致

していた。また、各試料の PCDD/PCDFs、

Co-PCBs、及びそれらの合計の毒性等量（TEQ）

濃度についても比較した。LOD 未満となった

異性体の実測濃度はゼロとして TEQ 濃度を算

出した。GC-MS/MS で得られた各試料の TEQ

濃度は、HRGC/MS と比べ、PCDD/PCDFs で

平均 100%（範囲：88～108%）、Co-PCBs で平均

103%（範囲：88～111%）であった。また、

PCDD/PCDFsとCo-PCBsの合計値で平均103%

（範囲：90～110%）であった。TEQ 濃度につ

いても両者で良く一致していた。 

GC-MS/MS は HRGC/MS と比べると装置の

感度は劣るものの、ダイオキシン類濃度が比較

的高い魚試料に限れば、ダイオキシン類分析の

測定法として有効であると考えられた。 

 

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.食品からのPFCs分析に関する方向性につ

いて 

  EFSA からの報告を含め、本研究方針を明

確 に 示 す こ と と す る 。 EFSA か ら の

Per-/Polyfluoroalkyl substances は、C4～C16

を PFOS 及び PFOA を含め、ひとつの定義として

いる。POPRC14 では、PFHxS（C6）に注目して

いる事から、C4 以上を対象とすることで妥当

と考えられる。また、昨年度までの報告におい

て、炭素鎖が C11 以上となると、固相抽出カラ

ムに吸着し、溶出が困難であった。また、C3

以下では、逆にカラムへの吸着が難しく、試料

添加のときに溶出してしまうことが確認され

た。以上より、本研究では、C4～C10を対象と

することとした。また、その他の化合物として、

昨年度までに報告しているように今後注目さ

れる化合物を追加した。一部、標準品の入手が

困難であったものを除外し、表 1を最終的な目

標と定めた。また、EFSA の報告書では、直鎖

及び分岐鎖の PFOS や PFOA も生産され、環境や

ヒト曝露サンプルで検出されている事から注

意が必要であると述べている。これについては、

今後の検討とする。 

 

Ⅵ-2. LC-MS/MSによる分析法の検討 

EFSA の報告においても、LC-MS/MS が一般的

に PFCs に利用されており、食品や生体サンプ

ルに応用できることが述べられている。そこで、

本研究でも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。Commission Recommendation 2010/161/EC

において、定量限界（LOQ）が 1 μg/kg 以下が

望ましいと報告されている。つまり、食品試料

を 10 g と設定した場合、10 ng 絶対量として

LOQ を求めることになる。LC-MS/MS による分析

法開発としては、最大の最終溶液に調製する体

積量は 10 mL となる。しかし、更なる感度を求

めるため、どの程度、濃縮できるのか、検討し

た。PFCs はオーバーブランクの問題や吸着な

ども考えられるため、濃縮倍率を検討した。こ

れらより、再溶解量を 0。5 mLとした。以上よ

り、食品の目標 LOQ（1 μg/kg 以下）を達する

ためには、20 ng/mL（ppb）を定量範囲内にす

る必要がある。 

 感度を求めるために、イオン化の最適化と分

離条件を再検討した。いずれも、昨年までの報

告を基盤とした。また、分離についても、昨年

までの条件を修正した。クロマトグラムを示し

た。次に、検量線を LOQから 100 ppb の範囲で

作成した。いずれも、対象とする PFCs は分析

可能な条件を確定した。 

 

Ⅵ-3．食品試料からの前処理の検討 

 和光純薬社製 Presep PFC-Ⅱを用いて、トー

タルダイエットスタディに基づく、食品試料の

バックグランドデータを検討した。また、試料

量から、今回は試料前処理としては n=1，繰り

返し測定 n=3 として、その平均値を示した。今

回は、添加回収実験などを行っておらず、あく

までもバックグランドのデータとして求めた。

その結果、数～数千 pg/g レベルでバックグラ

ンドが検出された。つまり、2010/161/EC で推

奨する検出レベルでは、その殆どが LOQ以下と

なることが分かった。次に、LC-MS/MS の LOQ

は、0。005～0。39 ng/mLとなり、十分に担保

できると推定される。そこで、検量線の最低濃
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度を 1 ng/mL（LOQ×10）として、100 ng/mL

まで作成した場合、その定量範囲は、0。05～5 

μg/kg となる。一部、PFOS で定量範囲を超え

る可能性が示唆されるが、殆どの化合物と食品

群で定量範囲に入るものと思われる。また、食

品群としては、4群及び 7群で多く検出されて

いるが、今後の検討と考えられる。 

 

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 

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（表１～3）。2006 年の WHO の毒性等価係数

による総ダイオキシン類量は、平成 28 年度平

均±標準偏差 7.995±3.483pg-TEQ/g-fat（中

央値 7.358、範囲 3.509～17.208）、平成 29 年

度 平 均 ± 標 準 偏 差 9.266 ±  5.770 

pg-TEQ/g-fat（中央値 8.096、範囲 3.800～

31.120）、平成 30年度平均±標準偏差 8.098±

4.347pg-TEQ/g-fat（中央値 7.369、範囲 2.637

～23.649）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 

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（図１）。平成 28

年から 30 年度は、ほぼ横ばいで、明らかな傾

向を示さなかった。 

 

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 

MOEについては2018年まで収集したものを

表にまとめた。 

また国際的に注目されている化学物質の安

全性関連情報として、世界各国のペルおよびポ

リフルオロアルキル化合物（PFASs）関連ニュ

ースや行政対応の年表をPFAS年表としてまと

めた（2019年第一四半期まで）。 

2017 年に欧州を中心に問題になった卵のフ

ィプロニル汚染事件について年表と各国の

FAQ をまとめた。 

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。各国の意見を

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）、青年（15-19 歳）及び成人（20

歳以上）の魚介類からのダイオキシン類予測一

日摂取量を算出した。ND=0 とし、全年齢層の

日本人平均体重は 55.1kg、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、成人の平均体重は

58.6 ㎏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。 

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 4.94 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。成人層

の中央値は 0.32 pg TEQ/kg/day、95％タイル

値は 5.24 pg TEQ/kg/day であった。青年層で

は、魚の喫食量が低いことが、中央値が一番低

い要因と考えられる。 

 青年層を除く小児層、学童層、成人層のダイ

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 
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ダイオキシン類摂取量はTD試料中のダイオ

キシン類濃度と各食品群の食品摂取量を乗じ

て求められる。ダイオキシン類摂取量が減少し

た要因について考察するため、ダイオキシン類

摂取量に占める割合が大きい 10群及び 11群の

試料中のダイオキシン類濃度の経年変化を調

べた。10 群及び 11 群のダイオキシン類濃度の

平均値は、ダイオキシン類摂取量とよく似た減

少傾向を示していた。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、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。10 群及び 11 群のダ

イオキシン類濃度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、各年の調査

で用いた10群と11群の食品摂取量の経年変化

をみると、11 群の食品摂取量は調査開始時の

平成 10 年度からほぼ横ばいで推移しているが、

10 群の食品摂取量は近年ゆるやかな減少を示

しており、平成 30 年度の 10 群の食品摂取量は

平成 10 年度と比較して約 75%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。 

本研究の調査結果と、過去 10 年間に主な諸

外国で実施されたダイオキシン類摂取量調査

の結果を比較した。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、日本のダイオキシン類摂取量（平成

28 年度～平成 30 年度）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 

1977 年以降の総 PCBs 摂取量の平均値の経

年変化を見ると、総 PCBs 摂取量は 1990 年頃

までは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

年頃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。平成 30 年度の総 PCBs 摂取量は調査開

始以来、最も少ない摂取量を示した。調査開始

時と比較すると、平成 30 年度の総 PCBs 摂取

量は 1/13 程度であった。 

 本研究の調査結果と、主な諸外国で実施され

た PCBs 摂取量調査の結果を比較した。日本の

総 PCBs 摂取量（平成 28 年度～平成 30 年度）

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 の摂取量については、日本の 6PCBs 摂

取量（平成 28 年度～平成 30 年度）は諸外国で

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 

 国外での DPsの摂取量として、推定時期や

方法に違いがあるものの下記の報告がある。韓

国 ： 11200 pg/man/day 、 ベ ルギ ー ： 4800 

pg/man/day、スペイン：5370 pg/man/day。本

研究において推定された全国平均 DPs 摂取量

は syn-DPと anti-DPの摂取量の和として 3300 

pg/man/day、特定 1地域における 3年間の平均

DPs 摂取量は 3300 pg/man/day であり、韓国

におけるDPs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考えられた。 

これまでに私たちは、本研究の対象地域と同

一の地域において、同じ方法を用いて、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： 120000 pg/man/day、 PBDEs： 110000 

pg/man/day、デカブロモジフェニルエタン
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(DBDPE)：560 pg/man/day、ヘキサブロモビフ

ェニル(HxBBs)： 240 pg/man/day。本研究によ

り推定された総デクロラン類の平均摂取量は、

上記の 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。HBCD

や PBDEsには ADI が設定されているが、上記の

推定摂取量がそれら ADI に占める割合は 1%を

大きく下回る。本研究により推定されたデクロ

ラン類には ADI が設定されていない。しかし、

少なくとも HBCD や PBDEs のような、難燃剤と

して使用されるその他の化合物に比べ 100 倍

程度高い毒性が示されない限り、現在の摂取量

が健康に対する懸念材料になることはない。現

在のデクロラン類摂取量が推定されたことは

有益である。しかし、毒性に関する新たな知見

が得られその必要性が明確にならない限り、TD

試料を用いた平均的な摂取量推定の必要性は

少ないと考える。一方で、デクロラン類の生産

量や使用量が増加すれば、その物理化学的特性

から食品を汚染する濃度が高くなる可能性も

考えられる。今回の検討でデクロラン類は魚介

類に頻度高く検出されたことから、魚介類を食

材とした一食分試料を用いた摂取量調査の必

要性が考えられた。 

2016年に推定された対応する元素の地域別

摂取量の変動を指標に、上記各元素摂取量の

季節変動の大きさについて検討した。変動は

RSD%として表し、スズを除く元素類の比較結

果を示した。いずれの元素類についても四季

を通じた摂取量推定値の変動は、全国におけ

る摂取量の変動と同じかそれ以下の大きさで

あることが明らかとなった。他の元素類とは

変動の大きさが大きく異なるためスズについ

ても同様であった。季節による各元素の摂取

量への影響をより明確に捉えるため、本TD試

料の調製では、四季を通じて変わりなく消費

される、米・米加工品といった食品は、可能

な範囲で同一の製品を選び用いた。そのこと

が摂取量の変動を小さくした一因となること

は考えられる。しかし、季節を要素とする変

動が純粋に観察されており、その大きさは地

域を要素とする変動と同等かそれ以下になる

と考察される。この考察からは、より大きな

変動の要素を考慮し推定されている全国摂取

量aveが、我が国における各元素類摂取量をよ

り適切に代表する値であると言える。また、

これまでの報告においても言及しているとお

り、特定の地域における摂取量が常に高いあ

るいは低いという事実は確認されていないこ

とから、TD試料の調製に含められる食品の多

様性、すなわち国民が消費する食品の多様性

を失わずに、全国摂取量aveが推定されている

と捉える方が適切かも知れない。 

  推定した全元素について、2016年の全国

摂取量aveに対する季節ごと摂取量の比を求め

た。多くの元素について算出された比は1付近

となり、季節による違いもわずかである。鉛

とクロムの比は常に1を下回り、0.5付近とな

ることがあった。またウランでは、季節によ

る比の違いが大きく、3月の推定値に対する比

は2.5程度となった。鉛とクロムに対し得られ

た結果は、指標とした2016年の全国摂取量ave

が、偶発的に高めであったためにもたらされ

た可能性も考えられる。また、ウランについ

ては季節変動が観察されている可能性もある。

しかし全国規模の調査でも、ウランの摂取量

推定値は小さく、かつ変動が大きいことが示

されているため、現時点で季節変動であると

判断することはできない。 

 

Ⅳ.デクロラン類摂取量推定 

 本研究により推定された現時点の摂取量か

らは、健康への影響を懸念する蓋然性が低いが、

デクロラン類が食事を介して日常的に摂取さ

れていることが明らかとなった。デクロラン類

が食品を汚染する経路や機構には不明な点が

多いが、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 EFSA を含めて、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
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要であることが判明した。そこで、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、主課題としたのは、EFSA

などで問題としている定量値及び分析対象物

質の算定を行った。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ていたが、分析結果に

基づく信頼性や EFSA などでの対象物質など

も考慮して、15 種類の PFCs に絞った。いずれ

も、PFOS、PFOA 及び PFHxS も含まれ、十分

な検討項目と考えられる。しかしながら、今回

は、直鎖のみを対象としており、分岐鎖は今後

の検討とする。定量値においては、Commission 

Recommendation 2010/161/ECが、LOQを 1 μg/kg

以下が望ましいと報告している。その一方で、

分析条件の最適化やトータルダイエットスタ

ディに基づく、食品試料のバックグランドデー

タから、試料量 10 gに対して、定量範囲を 0.05

～5 μg/kgと設定した。 

 

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 

平成 30 年度は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。

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計算では、平成 30 年度

は平成 29 年度よりもやや低い値であったが、

過去 5 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、25～27 年度で

は確認できなくなってきていたが、28～30 年

度はほぼ横ばいと考えられた。これは環境内の

ダイオキシン汚染が改善し、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。 

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 

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。 

 

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 

Ⅷ-1. MOE について 

 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。欧州では食品中濃度を集中的

に調査中で、規制値等の設定があるかもしれな

い。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

んでいる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。鉛については従来から遺伝毒性発がん性で

はないものの安全な量が設定できないとみな

されて暴露マージンで評価されている。MOE

の値は小さく、優先的に暴露量を削減すべきも

のである。そのため各国政府はこれまでも各種

削減対策を行って来ていた。日本では現在食品

安全委員会が鉛の評価を予定している段階で

あり、コーデックスで設定されている農産物中

の鉛基準についても設定はしていないため今
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後の検討課題である。 

 

Ⅷ-2. 有害物質に関する最新情報について 

EFSA のダイオキシンの再評価による TWI

引き下げに対して、国際的な反応はこれまでの

ところ特にない。EU 域内での反応も直ちに食

事助言を見直すという動きは観察されておら

ず、魚を食べることのメリットについての評価

が行われるまで具体的な対応はとられない可

能性が高いと思われる。日本のダイオキシンの

TDIは 4 pg TEQ/kg体重/日であるが、この値を

急いで見直す理由は現時点ではなさそうであ

る。 

なお現在の日本人の食事からのダイオキシ

ン類の推定摂取量は 4 pg TEQ/kg 体重/日を下

回っているが、母乳中の濃度から計算される乳

児の推定摂取量では TDI を上回る。このこと

について簡単に考察する。 

日本の TDI の設定根拠は、妊娠中のラット

に投与した場合の雄の子どもが大きくなって

からの精子数の減少や陰茎重量の低下などの

生殖機能に関連するパラメーターの変化であ

る。いくつかの試験で、そのような影響がみら

れる動物実験での体内負荷量が報告されてい

て、最も低い値が Faqi らの 1998 年の報告によ

る 27 ng/kgであり、日本はこの研究を含む多く

の研究を総合的に評価した結果、概ね 86 ng/kg

という値を用いている（平成 11 年、1999 年）。

このことは資料に示した COT の意見でも指摘

されているように、Faqi らの結果が再現できな

かった（2007 年に Bell らが TCDD の精子への

影響は確認できなかったと Toxicol Sci.に発表

している）ことを考えると妥当であり、現在で

も Valid であると考えられる。EPA や EFSA の

再評価で導出した TWI あるいは参照値はヒト

の疫学データを用いて導出したもので動物実

験の値に安全係数を用いて導出するというア

プローチとは単純に比較できない。ダイオキシ

ンの暴露量とヒト疫学研究で報告されている

健康影響の関係について、強制力のある基準値

を導出できるだけのしっかりした用量－反応

データがあるというコンセンサスは無い。 

ダイオキシン類による有害影響の発現可能

性の指標は妊娠したときに体内にどのくらい

あるか（体内負荷量）、である。妊娠中の体内

負荷量が 86 ng/kg になるには毎日の摂取量が

43.6 pg/kg/日の場合で、これに安全係数 10 を用

いて導出したのが 4 pg TEQ/kg 体重/日という

値である。毎日 TDIの 4 pg TEQ/kg 体重/日のダ

イオキシンを摂っていたら 8.6 ng/kg の体内負

荷量になると考えられる。当然のことながらこ

れは出産可能な年齢の女性が対象集団として

想定されている。 

母乳を飲む赤ちゃんの場合、赤ちゃんが出産

することはないので、その赤ちゃんが出産可能

な年齢になった時の体内のダイオキシン類の

量に、乳児の時の母乳由来のダイオキシンがど

のくらい影響するか、が問題になる。 

乳児（0-12 ヶ月）、この期間の平均体重 10kg

と仮定し、この 1 年間に母乳のみで育てられた

赤ちゃんが毎日 TDIの 10 倍のダイオキシンを

摂取（40 pg TEQ/kg体重/日）、粉ミルクの赤ち

ゃんはダイオキシン摂取量ほぼゼロだと仮定

すると 

摂取量の違いは 40 *10(kg)*365(日)=146000 

pgTEQ=146 ng 

吸収率 0.5で 73 ng 

生物学的半減期 7.5年なので子どもを産む可

能性のある 20 年後の量としては 

N = 73 x (1/2)^(20/7.5) 

=73 x 0.5^2.67 

= 73 x 0.157 

=11.47 

約 11.5ngTEQ 母乳で育った場合の方が体内

のダイオキシン量が多い。 

体重 50kgなら 0.23 ngTEQ/kg。 

これは最小毒性量の体内負荷量 86 ng/kg の

0.26%、TDIと同じ量をとり続けた場合の 2.6%

に相当する。従って乳児期の母乳由来のダイオ

キシンによる有害影響は想定されない。日本人

の平均摂取量 0.64 pg TEQ/kg 体重/日だと体内

負荷は 1.376 ng/kg と想定されるが、その 16%

に相当し、魚を多く食べるかどうかといった、

その後の日々の食事内容の違いによる個人の

暴露量の差に埋もれてしまう。 

従って母乳のダイオキシン濃度のみから「乳
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児の摂取量は許容量の 10 倍以上である」と主

張するのは適切ではない。 

一般論として、慢性毒性から守ることを目的

とした一日摂取量の目安を短期間超過しても

それが継続しなければ問題になることはない。

ダイオキシンのような生体内に蓄積するよう

な物質については特に長い時間の影響を考慮

しているので、母乳を与えている期間（推奨で

は 6 か月）全体でも「短期間」とみなせる。成

人してからの身体の大きさに比べて小さいた

め、特にそうである。 

注：実際には赤ちゃんは生まれた時点で体内負

荷はゼロではないが母乳でもミルクでも同じ、

赤ちゃんもダイオキシンは排出するし離乳食

も食べるので体重も摂取量も時間とともに変

わるが計算が煩雑になるので極端に簡略化し

て計算した。 

 

Ⅵリスクを考慮した摂取量推定手法開発 

  小児層、学童層及び成人層の 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

量や摂取頻度が著しく高いと、TDIを超えてし

まうことが判明した。しかしながら、魚の栄養

価のベネフィットを考慮すると、魚の喫食量を

極端に減らすことではなく、食品の摂取量や摂

取頻度のバランスを心掛けることがダイオキ

シンの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、

平成 28年度から平成 30年度の国民平均の一日

摂取量は 0.51～0.65 pg TEQ/kg bw/day と推定

された。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 13～16%を占め

ており、この値は有機塩素系農薬等のその他の

多くの有害化学物質と比較すると高い値であ

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注意深く観察

していく必要がある。 

全国10地区で調製したTD試料によるＰCBs

の摂取量調査を実施した結果、平成 28 年度か

ら平成 30 年度の国民平均の一日摂取量は 5.0

～7.3 ng/kg bw/day と推定された。これらの値

は日本の暫定 TDI の僅か 0.15%以下であった。

また、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25%

～36%に相当した。その他、平成 28 年度から平

成 30 年度の NDL-PCBs の平均摂取量は 4.6～

6.7 ng/kg bw/day、NDL-PCBs の指標異性体と

して用いられる 6 異性体の平均摂取量は 1.6～

2.4 ng/kg bw/day と推定された。 

有害物質の摂取量推定値は、健康リスクの管

理を目的とする規格値策定等の行政施策の検

討、及び効果検証のための科学的根拠となる。

また、自らがどのような有害物質のどのくらい

の量を摂取しているかという、国民の関心への

答えでもある。日常的な食事から国民が平均的

に摂取する鉛、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)

を含む元素類、及び塩素系難燃剤(デクロラン

類)の量を、全国 10 地域、並びに特定 1地域の

複数年間あるいは四季を通じて調製した TD 試

料の分析結果に基づき推定した。  

GC-MS/MS によるダイオキシン類の分析は

HRGC/MS と比較すると装置の感度の面では

劣るものの、ダイオキシン類濃度が比較的高い

魚試料については HRGC/MS と良く一致した

分析値が得られた。近年、より高感度な

GC-MS/MS が各メーカーから発売されている。

これらの GC-MS/MS を用いれば、HRGC/MS

に近い感度が得られることから、ダイオキシン

類分析における有力な選択肢の一つになり得

ると考えられる。 

PFCs 分析に関しては、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、15種類の PFCsの一

斉分析を提案した。試料量 10 g に対して、定

量範囲を 0.05～5 μg/kg と設定した。また

Presep PFC-Ⅱを用いる前処理法について、バ

リデーションが望まれる。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。 
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平成 28～30 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

レベルで推移しており、現時点では定常的なレ

ベルに達していることが考えられた。母体のダ

イオキシン類汚染は乳児の母乳栄養に関わっ

ており動向について今後も調査を継続してい

くことが重要である。 

鉛については従来から遺伝毒性発がん性で

はないものの安全な量が設定できないとみな

されて暴露マージンで評価されている。MOE の

値は小さく、優先的に暴露量を削減すべきもの

である。近年話題になっている食品中汚染物質

の一つである PFASs（ペル（パー）およびポリ

フルオロアルキル化合物）および 2018 年の欧

州食品安全機関（EFSA）によるダイオキシン

の TWIの再評価についての情報を収集した。 

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、青年層の中央値は 0.10 pg 

TEQ/kg/day 及び成人層の中央値は 0.32 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。 

 

G. 研究発表 

1. 論文発表 

1. 堤 智昭，松田 りえ子：食品からのダイオ

キシン類の摂取量推定 -厚生労働科学研

究による調査結果（平成 25～27 年度）の

紹介-，食品衛生研究，2017:67:25-39． 

2. Tsutsumi T, Takatsuki S, Teshima R, Matsuda 

R, Watanabe T, Akiyama H: Dioxin 

concentrations in dietary supplements 

containing animal oil on the Japanese market 

between 2007 and 2014, Chemosphere, 2018: 

191: 514-519. 

3. Tsutsumi T, Matsuda R, Yanagi T, Iizuka S, 

Isagawa S, Takatsuki S, Watanabe T, Teshima 

R, Akiyama H: Dietary intake of dioxins in 

Japan in 2016 with time trends since 1998, 

Food Additives & Contaminants: Part A, 

2018:35:1553-1564. 

4. Takahashi K., Yasutake D., Hori T., Kogiso T., 

Watanabe T.: Investigation of dietary exposure 

to Dechlorane Plus and related compounds in 

Kyushu district, Japan. Organohalogen 

Compounds, 78, 1191-1195 (2016) 

5. Yasutake D., Hori T., Sato T., Watanabe T.: 

Estimation of Dietary Intake of Dechlorane 

Flame Retardants in Japan, FY 2016. 

Organohalogen Compounds, 79, 623-626 

(2017) 

6. 安武大輔「食品中のハロゲン系難燃剤の分

析法と摂取量について」 食品衛生学雑誌, 

58 , J147-J152 (2017) 

7. Yasutake D., Sato T., Hori T., Watanabe T.: 

Estimation of Dietary Intake of Dechlorane 

Plus and Related Compounds in Japanese 

National Survey. Organohalogen Compounds, 

80, 92-960 (2018) 

8. Takeshi Morita and Chikako Uneyama: 

Genotoxicity assessment of 

4-methylimidazole: regulatory perspectives , 

Genes and Environment, 38, 20(2016) 

9. 登田美桜、畝山智香子：食品安全の国際的

課題～汚染物質に関するFAO/WHOコーデ

ックス委員会の取り組み，オレオサイエン

ス, 16(12), 563-569, (2016) 

10. 畝山智香子，登田美桜：トランス脂肪酸を

巡る国内外の対応について，食品衛生学雑

誌, 57(6), 179-186, （2016） 

11. 畝山智香子 安全な食べものってなんだろ

う－食品のリスクを考える－、環境と健康、

30(3), 188-196 (2017)  

12. 畝山智香子 リスクアナリシスで考える食

の安全、バイオサイエンスとインダストリ

ー、76(1), 69-73(2018) 

13. 登田美桜、畝山智香子、「食品安全情報（化

学物質）」から最近のトピックスについて、

衛研報告 135, 31-38（2017） 

14. 畝山 智香子,いわゆる「健康食品」につい



30 

 

て薬剤師が知っておくべきこと,薬学雑

誌,138(12), 1509-1510,(2018)  

15. 登田 美桜, 畝山 智香子, 海外のいわゆる

「健康食品」に関する状況について, 薬学

雑誌,138(12),  1531-1536,(2018) 

16. 登田美桜、畝山智香子,「食品安全情報（化

学物質）」のトピックスについて ─平成

29 年度（2017）─, 国立医薬品食品衛生研

究所報告,136, 70-75（2018） 

17. Hirano Y, Itonaga T, Yasudo H, Isojima T, 

Miura K, Harita Y, Sekiguchi M, Kato M, Takita 

J, Oka A.Systemic lupus erythematosus 

presenting with mixed-type fulminant 

autoimmune hemolytic anemia.  Pediatr Int. 

58(6):527-530, 2016. 

18.  Hoshino A, Saitoh M, Miyagawa T, Kubota M, 

Takanashi J, Miyamoto A, Tokunaga K, Oka A, 

Mizuguchi M. Specific HLA genotypes confer 

susceptibility to acute necrotizing 

encephalopathy. Genes Immun.17(6):367-9, 

2016. 

19. Yamaguchi Y, Torisu H, Kira R1, Ishizaki Y, 

Sakai Y, Sanefuji M, Ichiyama T, Oka A, Kishi 

T, Kimura S, Kubota M, Takanashi J, Takahashi 

Y, Tamai H, Natsume J, Hamano S, Hirabayashi 

S, Maegaki Y, Mizuguchi M, Minagawa K, 

Yoshikawa H, Kira J, Kusunoki S, Hara T. A 

nationwide survey of pediatric acquired 

demyelinating syndromes in Japan. Neurology. 

87(19):2006-2015, 2016.  

20. Udagawa T, Jo T, Yanagihara T, Shimizu A, 

Mitsui J, Tsuji S, Morishita S, Onai R, Miura K, 

Kanda S, Kajiho Y, Tsurumi H, Oka A, Hattori 

M, Harita Y.  Altered expression of Crb2 in 

podocytes expands a variation of CRB2 

mutations in steroid-resistant nephrotic 

syndrome. Pediatr Nephrol. 32(5):801-809, 

2017. 

21. Ohta S, Isojima T1, Mizuno Y, Kato M, Mimaki 

M, Seki M, Sato Y, Ogawa S, Takita J, Kitanaka 

S, Oka A.  Partial monosomy of 10p and 

duplication of another chromosome in two 

patients. Pediatr Int. 59(1):99-102, 2017.  

22. Shitara Y, Takahashi N, Aoki Y, Kato M, 

Nishimura R, Tsuchida S, Oka A.  Cytokine 

Profiles in Pericardial Effusion in a Down 

Syndrome Infant with Transient Abnormal 

Myelopoiesis. Tohoku J Exp Med. 

241(2);149-153,2017. 

23. Tamura M, Isojima T, Kasama T, Mafune R, 

Shimoda K, Yasudo H, Tanaka H, Takahashi C, 

Oka A, Kitanaka S. Novel DHCR7 mutation in a 

case of Smith-Lemli-Opitz syndrome showing 

46,XY disorder of sex development. Hum 

Genome Var. 4;17015, 2017.  

24. Fujii T, Oka A, Morioka I, Moriuchi H, Koyano 

S, Yamada H, Saito S, Sameshima H, 

Nagamatsu T, Tsuchida S, Inoue N; Japanese 

Congenital Cytomegalovirus Study Group. 

Newborn Congenital Cytomegalovirus 

Screening based on Clinical Manifestations and 

Evaluation of DNA-based Assays for In Vitro 

Diagnostics. Pediatr Infect Dis J. 

36(10);942-946, 2017.  

25. Kakiuchi S, Tsuji M, Nishimura H, Yoshikawa 

T, Wang L, Takayama-Ito M, Kinoshita H, Lim 

CK, Fujii H, Yamada S, Harada S, Oka A, 

Mizuguchi M, Taniguchi S, Saijo M. 

Association of the Emergence of 

Acyclovir-Resistant Herpes Simplex Virus Type 

1 With Prognosis in Hematopoietic Stem Cell 

Transplantation Patients. J Infect Dis. 

215(6);865-873, 2017.  

26. Takeuchi M, Inuzuka R, Hayashi T, Shindo T, 

Hirata Y, Shimizu N, Inatomi J, Yokoyama Y, 

Namai Y, Oda Y, Takamizawa M, Kagawa J, 

Harita Y, Oka A. Novel Risk Assessment Tool 

for Immunoglobulin-Resistance in Kawasaki 

Disease: Application Using a Random Forest 

Classifier. Pediatr Infect Dis J. 36(9);:821-826, 

2017. 

27. Shimoda K, Mimaki M, Fujino S, Takeuchi M, 

Hino R, Uozaki H, Hayashi M, Oka A, 

Mizuguchi M. Brain edema with 

clasmatodendrosis complicating ataxia 

telangiectasia. Brain Dev  2017:39(7);629-632. 



31 

 

28. Inoue T, Nakamura A, Fuke T, Yamazawa K, 

Sano S, Matsubara K, Mizuno S, Matsukura Y, 

Harashima C, Hasegawa T, Nakajima H, 

Tsumura K, Kizaki Z, Oka A, Ogata T, Fukami 

M, Kagami M. Genetic heterogeneity of patients 

with suspected Silver-Russell syndrome: 

genome-wide copy number analysis in 82 

patients without imprinting defects. Clin 

Epigenetics. 9;52, 2017.  

29. Kuroda Y, Mizuno Y, Mimaki M, Oka A, Sato Y, 

Ogawa S, Kurosawa K. Two patients with 

19p13.2 deletion (Malan syndrome) involving 

NFIX and CACNA1A with overgrowth, 

developmental delay, and epilepsy. Clin 

Dysmorphol. 26(4);224-227, 2017 .  

30. Seki M, Kimura S, Isobe T, Yoshida K, Ueno H, 

Nakajima-Takagi Y, Wang C, Lin L, Kon A, 

Suzuki H, Shiozawa Y, Kataoka K, Fujii Y, 

Shiraishi Y, Chiba K, Tanaka H, Shimamura T, 

Masuda K, Kawamoto H, Ohki K, Kato M, 

Arakawa Y, Koh K, Hanada R, Moritake H, 

Akiyama M, Kobayashi R, Deguchi T, Hashii Y, 

Imamura T, Sato A, Kiyokawa N, Oka A, 

Hayashi Y, Takagi M, Manabe A, Ohara A, 

Horibe K, Sanada M, Iwama A, Mano H, 

Miyano S, Ogawa S, Takita J. Recurrent SPI1 

(PU.1) fusions in high-risk pediatric T cell acute 

lymphoblastic leukemia. Nat Genet. 

49(8);1274-1281, 2017.  

31. Tamura M, Ishizawa M, Isojima T, Özen S, Oka 

A, Makishima M, Kitanaka S. Functional 

analyses of a novel missense and other 

mutations of the vitamin D receptor in 

association with alopecia. Sci Rep. 7(1);5102, 

2017.  

32. Watanabe K, Kato M, Ishimaru T, Hiwatari M, 

Suzuki T, Minosaki Y, Takita J, Fujishiro J, Oka 

A. Perioperative management of severe 

congenital protein C deficiency. Blood Coagul 

Fibrinolysis. 28(8);646-649, 2017. 

33. Inoue T, Nakamura A, Matsubara K, Nyuzuki H, 

Nagasaki K, Oka A, Fukami M, Kagami M. 

Continuous hypomethylation of the 

KCNQ1OT1:TSS-DMR in monochorionic 

twins discordant for Beckwith-Wiedemann 

syndrome. Am J Med Genet A. 

173(10);2847-2850, 2017.  

34. Maki W, Asakai H, Shiraga K, Shindo T, Hirata 

Y, Inuzuka R, Hirata Y, Oka A. Minimally 

invasive, pericardial implantable 

cardioverter-defibrillator placement in a young 

child. J Arrhythm. 33(5;523-524, 2017. 

35. Koyano S, Morioka I, Oka A, Moriuchi H, 

Asano K, Ito Y, Yoshikawa T, Yamada H, 

Suzutani T, Inoue N, Japanese Congenital 

Cytomegalovirus Study Group. More than two 

years follow-up of infants with congenital 

cytomegalovirus infection in Japan. Pediatr Int. 

60(1);57-62, 2018:. 

36. Nakamura M, Kita S, Kikuchi R, Hirata Y, 

Shindo T, Shimizu N, Inuzuka R, Oka A, 

Kamibeppu K. A Qualitative Assessment of 

Adolescent Girls' Perception of Living with 

Congenital Heart Disease: Focusing on Future 

Pregnancies and Childbirth. J Pediatr Nurs. 

38;e12-e18, 2018. 

37. Fujishiro J, Sugiyama M, Ishimaru T, Watanabe 

M, Sato K, Hoshino N, Uotani C, Kutsukake M, 

Hirata Y, Oka A. Direct hyperbilirubinemia in 

infants with congenital heart disease. Pediatr Int. 

60(2);179-182, 2018.  

38. Hayakawa I, Harita Y, Oka A. Mild Chest Pain 

After Gymnastic Backflip in a 14-Year-Old Boy. 

Glob Pediatr Health. 4;2333794X17745766, 

2017. 

39. Uryu K, Nishimura R, Kataoka K, Sato Y, 

Nakazawa A, Suzuki H, Yoshida K, Seki M, 

Hiwatari M, Isobe T, Shiraishi Y, Chiba K, 

Tanaka H, Miyano S, Koh K, Hanada R, Oka A, 

Hayashi Y, Ohira M, Kamijo T, Nagase H, 

Takimoto T, Tajiri T, Nakagawara A, Ogawa S, 

Takita J. Identification of the genetic and clinical 

characteristics of neuroblastomas using 

genome-wide analysis. 

Oncotarget.;8(64);107513-107529,2017 doi: 

10.18632/oncotarget.22495. 



32 

 

40. Udagawa T, Harita Y, Miura K, Mitsui J, Ode 

KL, Morishita S, Urae S, Kanda S, Kajiho Y, 

Tsurumi H, Ueda HR, Tsuji S, Saito A, Oka A. 

Amnionless-mediated glycosylation is crucial 

for cell surface targeting of cubilin in renal and 

intestinal cells. Sci Rep. 8(1);23512018. doi: 

10.1038/s41598-018-20731-4.  

41. Kakiuchi S, Tsuji M, Nishimura H, Wang L, 

Takayama-Ito M, Kinoshita H, Lim CK, 

Taniguchi S, Oka A, Mizuguchi M, Saijo M. 

Human Parainfluenza Virus Type 3 Infections in 

Patients with Hematopoietic Stem Cell 

Transplants: the Mode of Nosocomial Infections 

and Prognosis. Jpn J Infect Dis. 71(2);109-115, 

2018. 

42. Isobe T, Seki M, Yoshida K, Sekiguchi M, 

Shiozawa Y, Shiraishi Y, Kimura S, Yoshida M, 

Inoue Y, Yokoyama A, Kakiuchi N, Suzuki H, 

Kataoka K, Sato Y, Kawai T, Chiba K, Tanaka 

H, Shimamura T, Kato M, Iguchi A, Hama A, 

Taguchi T, Akiyama M, Fujimura J, Inoue A, Ito 

T, Deguchi T, Kiyotani C, Iehara T, Hosoi H, 

Oka A, Sanada M, Tanaka Y, Hata K, Miyano S, 

Ogawa S, Takita J. Integrated Molecular 

Characterization of the Lethal Pediatric Cancer 

Pancreatoblastoma. Cancer Res. 78(4);865-876, 

2018. 

43. Shiozawa Y, Inuzuka R, Shindo T, Mafune R, 

Hayashi T, Hirata Y, Shimizu N, Inatomi J, 

Yokoyama Y, Namai Y, Oda Y, Takamizawa M, 

Harita Y, Kawahara T, Oka A. Effect of i.v. 

immunoglobulin in the first 4 days of illness in 

Kawasaki disease. Pediatr Int. 60(4);334-341, 

2018.  

44. Ae R, Nakamura Y, Tada H, Kono Y, Matsui E, 

Itabashi K, Ogawa M, Sasahara T, Matsubara Y, 

Kojo T, Kotani K, Makino N, Aoyama Y, Sano 

T, Kosami K, Yamashita M, Oka A. An 18-Year 

Follow-up Survey of Dioxin Levels in Human 

Milk in Japan. J Epidemiol. 

28(6);300-306,2018.  

45. Nakagama Y, Inuzuka R, Ichimura K, Hinata M, 

Takehara H, Takeda N, Kakiuchi S, Shiraga K, 

Asakai H, Shindo T, Hirata Y, Saitoh M, Oka A. 

Accelerated Cardiomyocyte Proliferation in the 

Heart of a Neonate With LEOPARD 

Syndrome-Associated Fatal Cardiomyopathy. 

Circ Heart Fail. 11(4):e004660,2018.  

46. Suganuma E, Oka A, Sakata H, Adachi N, 

Asanuma S, Oguma E, Yamaguchi A, Furuichi 

M, Uejima Y, Sato S, Takano T, Kawano Y, 

Tanaka R, Arai T, Oh-Ishi T. 10-year follow-up 

of congenital cytomegalovirus infection 

complicated with severe neurological findings in 

infancy: a case report. BMC Pediatr. 2018 Nov 

23;18(1):369.   

47. Inoue T, Yagasaki H, Nishioka J, Nakamura A, 

Matsubara K, Narumi S, Nakabayashi K, 

Yamazawa K, Fuke T, Oka A, Ogata T, Fukami 

M, Kagami M. Molecular and clinical analyses 

of two patients with UPD(16) mat detected by 

screening 94 patients with Silver-Russell 

syndrome phenotype of unknown aetiology.  J 

Med Genet. 2018 Sep 21. pii: 

jmedgenet-2018-105463.  

48. Kimura S, Seki M, Yoshida K, Shiraishi Y, 

Akiyama M, Koh K, Imamura T, Manabe A, 

Hayashi Y, Kobayashi M, Oka A, Miyano S, 

Ogawa S, Takita J. NOTCH1 pathway 

activating mutations and clonal evolution in 

pediatric T-cell acute lymphoblastic leukemia 

(T-ALL). Cancer Sci. 2019 

Feb;110(2):784-794.  

49. Akamatsu T, Sugiyama T, Aoki Y, Kawabata K, 

Shimizu M, Okazaki K, Kondo M, Takahashi K, 

Yokoyama Y, Takahashi N, Goto YI, Oka A, 

Itoh M.  A Pilot Study of Soluble Form of 

LOX-1 as a Novel Biomarker for Neonatal 

Hypoxic-Ischemic Encephalopathy.  J Pediatr. 

2019 Mar;206:49-55.e3.  

50. Takehara H, Hirohata K, Mutoh H, Irisa C, 

Kakiuchi S, Nishimura R, Oka A, Takahashi N. 

Critically Severe Case of Neonatal Herpes with 

High Viral Load and Hemophagocytic 

Syndrome. Tohoku J Exp Med. 2019 

Mar;247(3):149-152. 



33 

 

 

2．学会発表 

1. Tsutsumi T, Adachi R, Matsuda R, Akiyama H, 

Watanabe T: Estimation of dietary intake of 

polycyclic aromatic hydrocarbons by duplicate 

diet method in Japan. 36th International 

Symposium on Halogenated Persistent 

Organic Pollutants（2016.8） 

2. 堤 智昭，足立利華，松田りえ子，穐山 浩，

渡邉 敬浩：加熱調理方法が食品中の多環

芳香族炭化水素濃度に及ぼす影響，第 53

回全国衛生化学技術協議会年会（2016.11） 

3. 高附 巧，植草 義徳，前田 朋美，渡邉 敬浩，

穐山 浩，堤 智昭：市販ベビーフード中の

ダイオキシン類実態調査，第 53 回全国衛

生化学技術協議会年会（2016.11） 

4. Imamura M, Takatsuki S, Tsutsumi T, Maeda 

T, Akiyama H: Estimation dioxin intakes from 

commercial baby foods in Japan. 38th 

International Symposium on Halogenated 

Persistent Organic Pollutants（2018.8） 

5. 今村正隆，堤 智昭，高附 巧，前田 朋美，

伊佐川聡，柳 俊彦，飯塚誠一郎，穐山浩：

マーケットバスケット方式によるダイオ

キシン類の一日摂取量調査，第 55 回全国

衛生化学技術協議会年会 (2018.11)． 

6. 安武大輔、堀 就英、小木曽俊孝、高橋浩

司、梶原淳睦、渡邉敬浩 「食品中のデク

ロランプラス類の摂取量調査」第 25 回環

境化学討論会 (2016. 6) 

7. Takahashi K., Yasutake D., Hori T., Kogiso T., 

Kajiwara J., Watanabe T. 「Investigation of 

dietary exposure to Dechlorane Plus and 

related compounds in Kyushu district, Japan」 

36th International Symposium on Halogenated 

Persistent Organic Pollutants (2016.8) 

8. 安武大輔、小木曽俊孝、堀 就英、高橋浩

司、梶原淳睦、渡邉敬浩「食品中のハロゲ

ン系難燃剤の摂取量推定」第 112 回日本食

品衛生学会学術講演会 (2016. 10) 

9. Yasutake D., Hori T., Sato T., Watanabe T. 

「Estimation of Dietary Intake of Dechlorane 

Flame Retardants in Japan, FY 2016」 37th 

International Symposium on Halogenated 

Persistent Organic Pollutants (2017.8) 

10. 安武大輔、佐藤 環、堀 就英、渡邉敬浩 

食事を通じた塩素系難燃剤摂取量の全国

調査(2016) 第 113 回日本食品衛生学会学

術講演会 (2017. 11) 

11. Yasutake D., Sato T., Hori T., Watanabe T.,

「Estimation of Dietary Intake of Dechlorane 

Plus and Related Compounds in Japanese 

National Survey」 38th International 

Symposium on Halogenated Persistent 

Organic Pollutants (2018.8) 

12. 安武大輔、佐藤 環、堀 就英、渡邉敬浩 

「トータルダイエット試料によるデクロ

ランプラス類の摂取量推定（全国調査）」

第 27 回環境化学討論会(2018.5) 

13. 安武大輔、佐藤 環、堀 就英、渡邉敬浩 

「マーケットバスケット方式によるポリ

臭素化ジフェニルエーテルの摂取量推定」

第 55 回全国衛生化学技術協議会 (2018. 11) 

14.  柿本幸子,吉光真人,阿久津和彦, 渡邉敬

浩, 服部努,  梶村計志；ベニズワイガ

ニ中の総水銀およびメチル水銀分析

法の妥当性確認と実態調査．第 26 回

環境化学討論会(2017.6)  

 

H. 知的財産権の出願，登録状況 

なし 

 

I. 健康危機情報 

なし 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



34 

 

 

 



 

 

35 

平成 28～30 年度厚生労働行政推進調査事業費補助金 食品の安全確保推進研究事業 

 

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 

 

総合研究報告書 

 

食品の塩素化ダイオキシン類、PCB 等の摂取量推定及び汚染実態の把握に関する研究 

 

研究代表者 穐山 浩 国立医薬品食品衛生研究所食品部 

研究分担者 堤 智昭 国立医薬品食品衛生研究所食品部 

 

 研究要旨 

本研究では、1）食品からの塩素化ダイオキシン類（以下、ダイオキシン類）の摂取量推定、2）食

品からのポリ塩化ビフェニル（PCBs）の摂取量推定、及び3）GC-MS/MSによる魚中のダイオキシン

類分析の基礎検討、を実施した。 

１）国民平均のダイオキシン類摂取量を推定するため、全国7地区8機関で調製したトータルダイ

エット（TD）試料を用いた摂取量調査を毎年実施した。平成28年度から平成30年度の全国平均摂

取量は0.51～0.65 pg TEQ/kg bw/dayと推定された。日本のダイオキシン類の耐容一日摂取量（

TDI）に占める割合は13～16%であった。特に10群からの摂取量が大きく、全体の9割程度を占めた

。ダイオキシン類摂取量はここ20年間で緩やかな減少傾向を示しており、平成30年度のダイオキシ

ン類摂取量の平均値は、平成10年度の平均値の29%程度であった。 

２）国民平均のPCBs摂取量を推定するため、全国10地域で調製したTD試料を用いた摂取量調

査を毎年実施した。10群（魚介類）と11群（肉類、卵類）についてTD試料を調製し、PCBsの全異性

体分析を実施した。平成28年度から平成30年度の総PCBsの全国平均摂取量は5.0～7.3 ng/kg 

bw/dayと推定された。これらの値は日本の暫定TDIの0.15%以下であった。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25～36%

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4.6～6.7 ng/kg bw/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1.6～2.4 ng/kg bw/dayと推定された。 

３) GC-MS/MSを用いた魚中のダイオキシン類分析を検討した。認証標準試料を分析した結果

、定量下限値以上であったダイオキシン類異性体については全て認証値又は参考値の平均値±

2SDの範囲内であった。次に、ダイオキシン類濃度が比較的高い魚試料（14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実測濃度を

比較した。GC-MS/MS分析で定量下限値以上となった殆どのダイオキシン類異性体の実測濃度

は、高分解能GC/MS分析の実測濃度の±20%以内に収まり、両者の濃度は良く一致していた。

PCDD/PCDFs及びCo-PCＢｓの毒性等量濃度についても、両者で良く一致していた。GC-MS/MS

によるダイオキシン類の分析は高分解能GC/MSと比較すると装置の感度は劣るものの、ダイオキ

シン類濃度が比較的高い魚試料については高分解能GC/MSと良く一致した分析値が得られた。 
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１）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 

A. 研究目的 

 人が暴露する塩素化ダイオキシン類（以下、ダ

イオキシン類）の殆どは食品からの摂取による。

ダイオキシン類による健康影響のリスク管理のた

めには、食品から人がどの程度のダイオキシン

類を摂取しているか把握することが重要である。

推定したダイオキシン類摂取量は耐容一日摂取

量（TDI）等と比較してリスク評価を行い、推定し

た摂取量が TDI に近ければ健康への影響を考

慮すべきと評価される。また、ダイオキシン類摂

取量を継続して調査する事で、規制等の行政施

策の必要性や、さらには施策の効果の検証に活

用が期待できる。我々は国民平均のダイオキシ

ン類摂取量の経年変化を把握するため、トータ

ルダイエット(TD)試料を用いたダイオキシン類摂

取量の調査を平成 9 年から実施してきた。引き

続き国民平均のダイオキシン類摂取量を推定

し、その動向を把握するため、平成 28 年度から

平成 30 年度も日本人の平均的な食品摂取に従

った TD 試料を分析し、ダイオキシン類摂取量を

推定した。 

 

 

B. 研究方法 

1. 試  料 

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 年～平成 25 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。 

 

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。 

 

                       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 
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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 

 

 

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）に従った。 

 

4. ダイオキシン類摂取量の推定 

 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。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。 

 

 

C. 研究結果及び考察 

国民平均のダイオキシン類摂取量を推定する

ため、全国 7 地区の 8 機関でトータルダイエット

試料を調製し、ダイオキシン類を分析した。平成

28 年度、平成 29 年度、及び平成 30 年度のダイ

オキシン類一日摂取量の平均値はそれぞれ

0.54、0.65、及び 0.51 pg TEQ/kg bw/day と推定

された。日本における耐容一日摂取量（TDI）で

ある 4 pg TEQ/kg bw/day の 13～16%に相当し

た。また調査した 3 年間で最大となった摂取量

は、1.77 pgTEQ/kg bw/day（平成 29 年度の最大

値）であり、TDI の約 44%であった。ダイオキシン

類摂取量に占める Co-PCBs の割合は 67%程度

であり、3 年間を通してほぼ一定であった。ダイオ

キシン類摂取量に占める割合が高い食品群は、

10群（魚介類）と11群（肉類・卵類）であり、これら

2 つの群で全体のほとんどを占めた。特に 10 群

からの摂取量は大きく、全体の 9 割程度を占めて

いた。過去のトータルダイエット調査でも同様の

結果が得られている。 

ダイオキシン類摂取量の平均値は、平成 10

年度以降、若干の増減はあるものの緩やかな減

少傾向を示していた。平成 30 年度の平均値は

0.51 pg TEQ/kg bw/day であり、平成 10 年度以

降の調査結果の中で最も低い値であった。ま

た、調査開始時の平成 10 年度の摂取量は 1.75 

pg TEQ/kg bw/day であり、この値と比較すると
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平成 30 年度の平均値は 29%程度であった。ダイ

オキシン類摂取量の減少には、平成 18 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、平成 18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。 

ダイオキシン類摂取量は TD 試料中のダイオ

キシン類濃度と各食品群の食品摂取量を乗じて

求められる。ダイオキシン類摂取量が減少した

要因について考察するため、ダイオキシン類摂

取量に占める割合が大きい 10 群及び 11群の試

料中のダイオキシン類濃度の経年変化を調べ

た。10 群及び 11 群のダイオキシン類濃度の平

均値は、ダイオキシン類摂取量とよく似た減少傾

向を示していた。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、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。10 群及び 11 群のダイオキシン類濃度

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、各年の調査で用いた 10 群と 11

群の食品摂取量の経年変化をみると、11群の食

品摂取量は調査開始時の平成 10 年度からほぼ

横ばいで推移しているが、10群の食品摂取量は

近年ゆるやかな減少を示しており、平成 30 年度

の 10 群の食品摂取量は平成 10 年度と比較して

約 75%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。 

本研究の調査結果と、過去 10 年間に主な諸

外国で実施されたダイオキシン類摂取量調査の

結果を比較した。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、日本のダイオキシン類摂取量（平成 28 年度

～平成 30 年度）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。 

 

 

D．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、

平成 28 年度から平成 30 年度の国民平均の一

日摂取量は 0.51～0.65 pg TEQ/kg bw/day と推

定された。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 13～16%を占めて

おり、この値は有機塩素系農薬等のその他の多

くの有害化学物質と比較すると高い値である。

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注意深く観察していく

必要がある。 

 

 

E. 研究業績 

1．論文発表 

1) 堤 智昭，松田 りえ子：食品からのダイオキ
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2) Tsutsumi T, Takatsuki S, Teshima R, 

Matsuda R, Watanabe T, Akiyama H: Dioxin 

concentrations in dietary supplements 
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market between 2007 and 2014, 

Chemosphere, 2018: 191: 514-519. 

3) Tsutsumi T, Matsuda R, Yanagi T, Iizuka S, 

Isagawa S, Takatsuki S, Watanabe T, 
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2．学会発表 
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浩，穐山 浩，堤 智昭：市販ベビーフード

中のダイオキシン類実態調査，第 53 回全

国衛生化学技術協議会年会（2016.11） 

4) Imamura M, Takatsuki S, Tsutsumi T, 

Maeda T, Akiyama H: Estimation dioxin 

intakes from commercial baby foods in 

Japan. 38th International Symposium on 

Halogenated Persistent Organic Pollutants

（2018.8） 

5) 今村正隆，堤 智昭，高附 巧，前田 朋

美，伊佐川聡，柳 俊彦，飯塚誠一郎，穐

山浩：マーケットバスケット方式によるダイオ

キシン類の一日摂取量調査，第 55 回全国

衛生化学技術協議会年会 (2018.11)． 

 

 

2）トータルダイエット試料の分析による PCBs 摂

取量推定 

A. 研究目的 

我が国では、通知「食品中に残留する PCB の

規制について」の中で、ポリ塩化ビフェニル

（PCBs）の TDI が暫定値として示されている。TD

試料を用いたPCBsの摂取量調査は、1977年か

ら毎年実施されており、国民平均の PCBs 摂取

量とその経年推移に関する知見が得られてい

る。最新の国民平均の PCBs 摂取量を推定し、

その動向を把握するため、平成28年度から平成

30 年度においても、日本人の平均的な食品摂

取に従ったTD試料を分析し、PCBsの一日摂取

量を推定した。 

また PCBs はその毒性学的性質からダイオキ

シン様 PCBs（Co-PCBs とも呼ばれる）と非ダイオ

キシン様 PCBs（NDL-PCBs）の二つに分類され

る 。 そ の た め 、 欧 州 で は 、 Co-PCBs と

NDL-PCBs に分けてリスク管理を行っている。

Co-PCBs の 12 異 性 体 に つ い て は

PCDD/PCDFs と共にダイオキシン類に分類され

ることが一般であり、我が国でも Co-PCBs を含

めてダイオキシン類の TDＩが定まっている。一

方、NDL-PCBs の TDI は定まっておらず、

JECFA 等でリスク評価のための情報を収集する

ことが推奨されている。本研究ではリスク評価に

資 す る 情 報 を 提 供 す る た め 、 2016 年 よ り

NDL-PCBs の摂取量についても推定した。ま

た、NDL-PCBs の指標異性体として欧州等で使

用されている 6 種の PCBs（PCB 28, 52, 101, 

138, 153, 180）（以下、6PCBs）の合計値につい

てもあわせて摂取量を推定した。 

 

 

B. 研究方法 

1. 試  料 

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 年～

平成 25 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。 

 

2. 分析方法 

試験溶液の調製 
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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を加えた後、1 mol/L 水酸

化カリウムエタノール溶液を加えスターラーで撹

拌した。このアルカリ分解液を分液ロートに移し

た後、水及びヘキサンを加え、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

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、溶媒を留去し少量のヘキサンに溶解し

た。多層シリカゲルをヘキサンで洗浄した後、試

験溶液を注入し、ヘキサンで溶出した。溶出液

は溶媒を留去し、少量のヘキサンに溶解した。

アルミナカラムに試験溶液を注入し、ヘキサンで

洗浄後、20%（v/v）ジクロロメタン含有ヘキサンで

溶出した。溶媒を留去し、シリンジスパイクを加え、

GC/MS 試験溶液とした。 

測定条件 

高分解能 GC/MS による測定は、以下の条件

で行った。 

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 

測定モード：SIM モード 

 

3. 分析対象項目及び検出下限値 

 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。 

 各 PCBs 異性体の LOD は 0.014～0.95 pg/g

であった。 

 

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 。 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った。 

 

 

C. 研究結果及び考察 

国民平均の PCBs 摂取量を推定するため、全

国 10 地域で TD 試料を調製し、PCBs を分析し

た。平成 28 年度、平成 29 年度、及び平成 30

年度の PCBs 摂取量の平均値は、それぞれ 7.1、
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7.3、及び 5.0 ng/kg bw/day と推定された。10 群

からの摂取量が合計値の 92～96%を占めていた。

日本では PCBs に暫定 TDI（5 µg/kg bw/day）が

示されている。これらの摂取量は暫定 TDI の僅

か 0.15%以下であった。一見すると総 PCBs の摂

取量は暫定 TDI と比較して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）

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 25～36%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。また、平成 28 年度、平成

29 年度、及び平成 30 年度の NDL-PCBs の全

国平均摂取量は、それぞれ 6.6、6.7、及び 4.6 

ng/kg bw/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、それ

ぞれ 2.3、2.4、及び 1.6 ng/kg bw/day と推定さ

れた。 

1977 年以降の総 PCBs 摂取量の平均値の経

年変化を見ると、総 PCBs 摂取量は 1990 年頃ま

では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 年頃

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。平成

30 年度の総 PCBs 摂取量は調査開始以来、最

も少ない摂取量を示した。調査開始時と比較す

ると、平成 30 年度の総 PCBs 摂取量は 1/13 程

度であった。 

 本研究の調査結果と、主な諸外国で実施され

た PCBs 摂取量調査の結果を比較した。日本の

総 PCBs 摂取量（平成 28 年度～平成 30 年度）

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 の摂取量については、日本の 6PCBs 摂

取量（平成 28 年度～平成 30 年度）は諸外国で

報告されている 6PCBs 摂取量よりも低い値であ

った。 

 

 

D．結論 

全国 10 地区で調製した TD 試料によるＰCBs

の摂取量調査を実施した結果、平成 28 年度か

ら平成 30 年度の国民平均の一日摂取量は 5.0

～7.3 ng/kg bw/day と推定された。これらの値は

日本の暫定 TDI の僅か 0.15%以下であった。ま

た、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 25%～

36%に相当した。その他、平成 28 年度から平成

30 年度の NDL-PCBs の平均摂取量は 4.6～6.7 

ng/kg bw/day、NDL-PCBs の指標異性体として

用いられる 6 異性体の平均摂取量は 1.6～2.4 

ng/kg bw/day と推定された。 

 

 

E. 研究業績 

1．論文発表 

なし 

 

2．学会発表 

なし 
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3）GC-MS/MS を用いた魚中のダイオキシン類

分析の基礎検討 

A. 研究目的 

食品に含まれるダイオキシン類は極めて微量

であることから二重収束型の高分解能 GC/MS

（以下、HRGC/MS）を用いた高感度分析が一般

であり、食品中のダイオキシン類分析の暫定ガ

イドラインにもその使用が記載されている。しか

し、HRGC/MS は大型で高価な装置であることか

ら、汎用性が高いとは言い難い。GC-MS/MS は

HRGC/MS と比較すると一般的に検出感度は劣

るものの、小型で廉価であるため食品中の有害

化学物質の分析に汎用されている。ヨーロッパ

では食品にダイオキシン類の規制値が設けられ

ており、最近では規制値への適合判定のための

分析に HRGC/MS と共に、GC-MS/MS の使用

が認められている。しかし、GC-MS/MSを用いた

食品中のダイオキシン類分析に関する知見は極

めて乏しい。特に魚はダイオキシン類濃度が他

の食品と比べて比較的高いため、GC-MS/MS

によるダイオキシン類分析が行えれば食品衛生

上、有意義である。本研究では、GC-MS/MS を

用いた魚を対象としたダイオキシン類分析の基

礎検討として、GC-MS/MS 分析の LOD 及び定

量下限値（LOQ）の推定、認証標準試料の分

析、並びに魚試料における HRGC/MS 分析値と

の比較を行った。 

 

 

B. 研究方法 

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。 

 

2. 分析方法 

試験溶液の調製 

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

を加えた後、2 mol/L 水酸化カリウム水溶液を加

え室温で一晩放置した。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、ヘキサンを

加え振とう抽出した。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、溶媒を留去し少

量のヘキサンに溶解した。多層シリカゲルをヘキ

サンで洗浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサ

ンで溶出した。溶出液は溶媒を留去し、少量の

ヘキサンに溶解した。アルミナカラムに試験溶液

を注入し、ヘキサンで洗浄後、2%（v/v）ジクロロメ

タン含有ヘキサンでモノオルト 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、25%（v/v）ジクロロメタン含

有ヘキサンでカラムを洗浄後、カラムを反転さ

せ、トルエンで 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 を添加し GC-MS/MS に供した。 

 

GC-MS/MS 測定条件 

① 2,3,7,8 － 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℃ 



 

 

43 

注入量：3.0 µL 

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-PCB（内径 0.25 mm×60 m） 

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)-20℃/分-200℃-1.5

℃/分-230℃-5℃/分-240℃/分-8℃/分-300℃

(10 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.6 mL/分) 

 

MS 導入部温度：280℃ 

イオン源温度： 280℃ 

四重極温度： 150℃ 

イオン化法： EI ポジティブ 

イオン化電圧： 70 eV 

測定モード： MRM モード 

 

HRGC/MS 測定条件 

「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。 

 

 

3. LOD 及び LOQ の推定 

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 LOD、10σを 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。 

 

 

C. 研究結果及び考察 

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本分析法の試料測定時

（50 g 使用時）の LOD 及び LOQ を推定した。

PCDD/PCDFs の LOD は 0.010～0.069 pg/g、

LOQ は 0.035～0.23 pg/g であった。Co-PCBs

の LOD は 0.0088～0.35 pg/g、LOQ は 0.029～

1.2 pg/g であった。一部の Co-PCBs において操

作ブランク値が認められたものの、全ての値が検

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、LOD 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LOD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 LOD 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くはなかった。一方、

Co-PCBs については、全ての異性体の LOD が

目標検出下限値を下回った。 

GC-MS/MS によるダイオキシン類分析の性能

を評価するため、ダイオキシン類濃度が付与さ

れている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 LOQ 以上の分析値が得られ、認証値の平均

値±2SD の範囲内であった。また、LOQ 以上と
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なったその他の異性体についても、分析値は参

考値の平均値±2SD の範囲内であった。 

 さらにダイオキシン類濃度が比較的高い魚試

料（7 種計 14 試料）を GC-MS/MS 並びに

HRGC/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実測濃度を比較した。

GC-MS/MS は HRGC/MS と比較して LOD が高

いため、汚染濃度が低い PCDD/PCDFs で LOD

未満となった異性体が多くなった。LOQ 以上と

なった殆どの異性体について、GC-MS/MS で

得られた実測濃度は HRGC/MS の実測濃度の

±20%以内に収まり、両者の濃度は良く一致して

い た 。 ま た 、 各 試 料 の PCDD/PCDFs 、

Co-PCBs 、 及 び そ れ ら の 合 計 の 毒 性 等 量

（TEQ）濃度についても比較した。LOD 未満とな

った異性体の実測濃度はゼロとして TEQ 濃度を

算出した。GC-MS/MS で得られた各試料の

TEQ 濃度は、HRGC/MS と比べ、PCDD/PCDFs

で平均 100%（範囲：88～108%）、Co-PCBs で平

均 103%（範囲：88～111%）であった。また、

PCDD/PCDFs と Co-PCBs の合計値で平均

103%（範囲：90～110%）であった。TEQ 濃度につ

いても両者で良く一致していた。 

GC-MS/MS は HRGC/MS と比べると装置の

感度は劣るものの、ダイオキシン類濃度が比較

的高い魚試料に限れば、ダイオキシン類分析の

測定法として有効であると考えられた。 

D．結論 

GC-MS/MS によるダイオキシン類の分析は

HRGC/MS と比較すると装置の感度の面では劣

るものの、ダイオキシン類濃度が比較的高い魚

試料については HRGC/MS と良く一致した分析

値が得られた。近年、より高感度な GC-MS/MS

が各メーカーから発売されている。これらの

GC-MS/MS を用いれば、HRGC/MS に近い感

度が得られることから、ダイオキシン類分析にお

ける有力な選択肢の一つになり得ると考えられ

る。 

E. 研究業績

1．論文発表 

なし 

2．学会発表 

なし 
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平成 28-30 年度厚生労働行政推進調査事業費補助金 食品の安全確保推進研究事業 

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 

 
研究分担報告書(総合報告書用) 

 

食品の有害元素、ハロゲン難燃剤等の摂取量推定及び 

汚染実態の把握に関する研究 

 
 

研究分担者 
国立医薬品食品衛生研究所安全情報部 渡邉敬浩

研究概要 

1. 元素類摂取量推定 

 全国 10 地域の地方衛生研究所等においてマーケットバスケット(MB)方式により調製し

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)を含む計 17 種の元素類(ホウ素;B、アルミニウム ;Al、

ニッケル ;Ni 、セレン ;Se 、カドミウム ;Cd 、アンチモン ;Sb 、バリウム ;Ba 、ウラン ;U、

鉛 ;Pb、スズ ;Sn、クロム ;Cr、コバルト ;Co、モリブデン ;Mo 総ヒ素 ; tota lAs、無機ヒ

素 ; iAs、総水銀 ; to ta lHg、メチル水銀 ;MeHg)の全国・全年齢層平均摂取量(全国摂取量

ave.)を推定した。2016 年～2018 年に推定された各種元素類の全国摂取量 ave.を以下に示

した。 

 2016 年に推定された全国摂取量 ave.；B:1471 μg/man/day、Al:2598 μg/man/day、Ni:144 

μg/man/day、Se:96.6 μg/man/day、Cd:18.1 μg/man/day、Sb: 1.1 μg/man/day、Ba:462 μg/man/day、

U:1.0 μg/man/day、Pb:9.9 μg/man/day、Sn:175 μg/man/day、Cr:27.6 μg/man/day、Co:9.3 

μg/man/day、Mo:216 μg/man/day、totalAs:246 μg/man/day、iAs:16.6 μg/man/day、totalHg:6.5 

μg/man/day、MeHg:5.1 μg/man/day。 

 2017 年に推定された全国摂取量 ave.；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: 0.8 μg/man/day、Ba:430 μg/man/day、

U:1.2 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、totalAs:232 μg/man/day、iAs:21.9 μg/man/day、totalHg:7.2 

μg/man/day、MeHg:6.1 μg/man/day。 
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 2018 年に推定された全国摂取量 ave.；B:1474 μg/man/day、Al:2242 μg/man/day、Ni:138 

μg/man/day、Se:94.4 μg/man/day、Cd:19.1 μg/man/day、Sb: 0.9 μg/man/day、Ba:460 μg/man/day、

U:1.5 μg/man/day、Pb:10.1 μg/man/day、Sn:62.6 μg/man/day、Cr:25.7 μg/man/day、Co:9.7 

μg/man/day、Mo:214 μg/man/day、totalAs:230 μg/man/day、iAs:16.8 μg/man/day、totalHg:6.5 

μg/man/day、MeHg:5.8 μg/man/day。 

 2013年から2018年にかけて蓄積してきた6年間分の上記元素類の摂取量推定値をまと

めて解析した結果、ホウ素、セレン、バリウム、モリブデンの摂取量は、地域及び年間

の変動が小さく、6年間分の平均値がより頑健な全国摂取量ave.の推定値であると考えら

れた。以下に上記元素類の全国摂取量ave.の6年間分の平均値とその変動(相対標準偏

差%)を示した。B:1432 μg/man/day(14%)、Se:92 μg/man/day(9%)、Ba:456 μg/man/day(21%)、

Mo:214 μg/man/day(15%)。その他の元素類の全国摂取量ave.の変動は、上記の元素類に比

べれば大きい。また変動の大きさは元素によって大きく異なる。ただし、6年間分の平均

値がより頑健な全国摂取量ave.であることは間違いがない。以下に、ホウ素、セレン、バ

リウム、モリブデン以外の元素の全国摂取量ave.の6年間分の平均値とその変動を示す。

Al:3048 μg/man/day(108%)、Ni:145 μg/man/day (27%)、Cd:18.3 μg/man/day (28%)、Sb:1.2 

μg/man/day (134%)、Pb:10.0 μg/man/day (89%)、U:1.2 μg/man/day (54%)、 total As:225 

μg/man/day (33%)、iAs:18 μg/man/day (35%)、Sn:142 μg/man/day (217%)、Cr:32 μg/man/day 

(138%)、Co:9.0 μg/man/day (28%)、total Hg:7.5 μg/man/day (38%)、MeHg:6.2 μg/man/day (45%) 

 

2. デクロラン類摂取量推定 

 本研究では、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 種類の化合物をデクロラン類とした。2016 年と 2017 年には、2016 年に全国 10 地域

で調製された TD 試料を、2018 年には、2016 年～2018 年に特定 1 地域で調製された TD

試料をそれぞれ分析することにより、デクロラン類の全国摂取量 ave.を推定しまた特定

1 地域における摂取量の変動について検討した。その結果、化合物ごとの全国摂取量 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、これら 7 種類の化合物の全国摂取量 ave.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。さらに、特定

1 地域におけるデクロラン類の摂取量は、2016 年では 7100 pg/man/day、2017 年では 5200 

pg/man/day、2018 年では 4800 pg/man/day と推定された。 
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1. 元素類摂取量の推定 

A．研究目的 

  本研究では、有害物質の適時及び継続的

な摂取量推定を目的とした。有害物質には、

過去の研究成果や耐用一日摂取量(TDI)が

設定されていることを指標に、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)を含む計 17 種の元

素類を選定した。 

 鉛、カドミウム、ヒ素、水銀を含む元素類

の全国・全年齢層における平均摂取量(全国

摂取量 ave.)を、マーケットバスケット(MB)

方式によるトータルダイエット(TD)研究の

一環として、2016 年～2018 年の 3 年間、継

続して推定した。また 2013 年から蓄積させ

た摂取量推定値と併せた解析を行い、摂取

量推定値の変動とその特徴についても明ら

かにした。 

 本 TD 研究には、地方自治体所管の衛生

研究所等に毎年ご協力をいただいた。 

 

B．研究方法 

1. TD 試料の調製 

 日本人が日常的に飲食する食事(日常食)

からの各種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、地域による食品摂取パター

ンの違いを考慮し、TD 試料の調製は、3 年

間を通して、全国の 10 地域の衛生研究所等

で行った。また、2016 年の研究では、特定

1 地域において、季節ごと(3 月、8 月、10 月、

12 月)にも TD 試料を調製した。TD 試料の

調製に必要な、該当する各地域における

個々の食品の消費量は、統計法に基づく申

請手続きを経て入手した 2011 年～2013 年

の 3 年間分の国民健康・栄養調査の結果を

集計し求めた。この集計では、年齢を要素と

しなかったため、該当する地域における各

食品の全年齢層平均摂取量が集計結果であ

る。各地域の担当者は、小売店から食品を購

入し、茹でる、焼く等の一般的な調理加工を

行ってから、該当する地域における 1 日当

たりの摂取量と割合に従って秤量し、混合・

均質化することで試料を調製した。 

 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。 

 本研究を実施した、2016 年～2018 年の 3

年間分のデータを年ごとに解析するととも

に、2013 年～2015 年の 3 年間に蓄積したデ

ータと合わせて解析もし、各種元素類摂取
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量推定値の推移や変動を明らかにし、原因

等について考察した。 

 

2. 元素類の一斉分析 

2-1. 試薬・試液 

・水：メルク社製装置(Milli Q Element A10)

により製造した超純水。 

・硝酸：硝酸 1.42 Ultrapur-100 (関東化学株

式会社) 

・過酸化水素水：Ultrapure (関東化学株式会

社) 

・各種元素標準原液 (ウランを除く)：Trace 

CERT ICP 用 (シグマアルドリッチ社製) 

・ウラン標準原液：XSTC-289 (西進商事) 

・混合内部標準溶液：ベリリウム(Be)、ガリ

ウム(Ga)、イットリウム(Y)、インジウム(In)、

タリウム(Tl)の濃度がそれぞれ 50 mg/L、20 

mg/L、2 mg/L、10 mg/L、0.5 mg/L になるよ

うに各元素の標準原液から適量を分取し、

硝酸 10 mL を加えた後、水で 100 mL に定

容した。 

 

2-2. 機器 

・マイクロ波分解装置：ETHOS-One 及び

ETHOS-TC (マイルストーンゼネラル社製) 

・ICP-MS：ICP-MS iCAP Q (サーモフィッシ

ャーサイエンティフィック社製) 

 

2-3. 分析法 

測定溶液の調製 

 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。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。 

試料の分解条件 

 マイクロ波分解装置による分解は、以下

の条件で行った。 

 70℃;2 分間→50℃;3 分間→200℃;18 分間

(50℃から 200℃までの温度変化に要する時

間)。200℃に到達した後、同温度でさらに 10

分間分解させた。 

測定条件 

  ICP-MS による測定は、以下の条件で行

った。 

・スプレーチャンバー：(ペルチェ冷却ジャ

ケット付)サイクロン型 

・コリジョンガス：ヘリウム(99.9999%) 

・ 測 定 モ ー ド ： KED(Kinetic Energy 

Discrimination:運動エネルギー弁別)モード 

・元素あたりの測定時間：1 秒 

(積分時間(s)：0.1、チャンネル数：1、スペ

ース(u)：0.1、掃引数(回)：10) 

・繰り返し測定回数：3 

 

分析対象元素の測定質量数 

 分析対象とした 14 種の元素と測定質量

数は以下の通りである。(括弧内の数字が測

定質量数) 

ホウ素:B(11)、アルミニウム:Al(27)、クロ
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ム:Cr(52)、コバルト:Co(59)、ニッケル:Ni(60)、

ヒ素：As(75)、セレン :Se(78)、モリブデ

ン :Mo(95) 、 カ ド ミ ウ ム :Cd(111) 、 ス

ズ :Sn(118)、アンチモン :Sb(121)、バリウ

ム:Ba(137)、鉛:Pb(208)、ウラン:U(238)。 

内部標準元素の測定質量数 

 内部標準とした元素と測定質量数は以下

の通りである。(括弧内の数字が測定質量数) 

 Be(9)、Ga(71)、Y(89)、In(115)、Tl(205)。 

 

3. メチル水銀分析 

3-1. 試薬・試液 

・塩化メチル水銀：ジーエルサイエンス 

・アセトン及びトルエン：残留農薬・PCB 分

析用(関東化学株式会社製) 

・臭化カリウム：特級(和光純薬工業株式会

社) 

・硫酸銅(II)：鹿特級(関東化学株式会社) 

・L-システイン塩酸塩一水和物：特級(和光

純薬工業株式会社) 

・テトラフェニルホウ酸ナトリウム：和光

純薬工業株式会社 

・ポリエチレングリコール 200：一級(和光

純薬工業株式会社) 

・1 mol/L 臭化カリウム溶液：臭化カリウム 

119.0 g を水に溶解し、1 L とした。 

・硫酸銅(II)飽和 4 mol/L 硫酸：水 600 mL に

硫酸 200 mL を加え、放冷後、水を加えて

900 mL にした後、無水硫酸銅(II)を飽和する

まで溶解させた。 

・1% L-システイン溶液：L-システイン塩酸

塩一水和物 10.0 g、酢酸ナトリウム三水和物

8.0 g、無水硫酸ナトリウム 125.0 g を水に溶

解し、1 L とした。 

・0.2 mol/L りん酸緩衝液(pH 7.0)：りん酸二

水素ナトリウム二水和物 31.2 g を水に溶解

して 1 L とし、これを第一液とした。りん

酸水素二ナトリウム十二水和物 71.6 g を水

に溶解して 1 L とし、これを第二液とした。

第一液 380mL と第二液 610mL を混合し、

必要に応じて、第一液を用いて pH を 7.0 に

調整した。 

 

3-2. 機器 

・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) 

 

3-3. 分析法 

測定溶液の調製 

 各分析用試料から 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
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る操作を二度繰り返し、トルエン層を合わ

せ、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 0.5 mL を正確に加え

混合したものを測定溶液とした。 

測定条件 

・カラム: InertCap 5MS/NP (内径 0.25 mm、

長さ 30 m、膜厚 0.25 µm) 

・ オ ー ブ ン 温 度 : 70℃(1 min) 

→10℃/min→160℃(0 

min)→20℃/min→280℃(5 min) 

・注入口温度: 250℃ 

・トランスファライン温度: 280℃ 

・イオン源温度: 280℃ 

・溶媒待ち時間：6 分 

・注入量: 1 μL 

・キャリアガス(He)流量: 1.0 mL/min 

・イオン化法：EI 

・分析モード: SRM 

・モニターイオン: m/z 294→m/z 279(コリジ

ョンエネルギー：5 V) 

 

4. 総水銀分析 

4-1. 試薬・試液 

・L-システイン：L-システイン（ナカライテ

スク） 

・水：メルク社製装置(Milli Q Element A10)

により製造した超純水(比抵抗 > 18.2MΩ・

cm、TOC < 3 ppb ) 

・硝酸：硝酸 1.42 Ultrapur-100 (関東化学株

式会社) 

・添加剤 B:活性アルミナ(日本インスツルメ

ンツ社) 

・添加剤 M: 炭酸ナトリウムと水酸化ナト

リウムを体積比 1:1 で混合したもの(日本

インスツルメンツ社) 

・標準原液：ICP-MS 用 1000 mg/L 水銀標準

原液(シグマアルドリッチ社)  

・0.01% L-システイン溶液：L-システイン

100 mg を量りとり、水 900 mL、硝酸 2 mL

を加え溶解後、水で 1000 mL に定容した。 

・添加用標準溶液：標準原液を 0.01% L-シ

ステイン溶液で希釈し、100 ng/mL 並びに 2 

ng/mL の溶液を調製した。 

 

4-2. 機器 

・総水銀計：マーキュリー/MA-3000 (日本イ

ンスツルメンツ社) 

・セラミック製サンプルボート(日本インス

ツルメンツ社) 

 

4-3. 測定条件 

 加熱モード：標準溶液の測定には装置に

あらかじめプログラムされている標準試料

用のモードを、試料の測定には TD 試料用

に設定した加熱モードを選択した。 

測定モード：装置にあらかじめプログラム

されている測定モードのうち、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 LOW モード、水銀濃度が 0.01 mg/kg 以

上の試料の測定には HIGH モードを用いた。 
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4-4. 分析前の準備 

・添加剤 B 及び添加剤 M：使用する直前に

750℃で 5 時間加熱した。 

・サンプルボート：5M 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。 

 

4-5. 分析法 

測定試料の調製 

 標準溶液は、100 μL をサンプルボートに

直接量り取り、測定試料とした。 

 食品試料は、1～14 群試料のうち 4 群以

外の試料は、100 mg をサンプルボートに直

接量り取り測定試料とした。4 群試料は、100 

mg をサンプルボートに直接量り取った後、

その上から添加剤 B を配し測定試料とした。

サンプルボートに添加剤 B のみを配し 4 群

試料の空試料とした。 

検量線の作成 

 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。各検量線用標準溶液を総水銀計で測定

し、得られた吸光度の水銀量に対する一次

回帰式を最小二乗法により求め、検量線と

した。各検量線用標準溶液中の水銀量は 0.1、

0.25、0.5、0.75、1 ng (LOW モード時)、また

は 1、5、10、15、20 ng (HIGH モード時)と

した。 

測定及び総水銀濃度の算出 

 各測定試料を総水銀計にセットし、測定

値(吸光度)を得た。次いで、作成した検量線

の各パラメータを用いて下式に従い、試料

の総水銀濃度を逆推定した。 

 

測定試料の総水銀濃度(mg/kg) 

= {(Signalanalyte – intercept) / slope}/100 

Signalanalyte: 測定値 

Intercept: 検量線の切片 

Slope: 検量線の傾き 

試料の総水銀濃度(mg/kg) 

＝(測定試料の総水銀濃度)－(空試料の総水

銀濃度)* 

*4 群試料のみ。 

 なお、空試料の総水銀濃度は、空試料を 5

併行分析し得た濃度の平均値として 1 日ご

とに求めた。 

 

5. 無機ヒ素分析 

5-1. 試薬・試液 

 硝酸 1.42(超微量分析用)、25%アンモニア

水(有害金属測定用)は関東化学社製、25%テ

トラメチルアンモニウムヒドロキシド(以

下、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)、は和光純薬社製のものを用いた。 

水：メルク社製装置(Element A10)により製

造した超純水(比抵抗 > 18.2MΩ・cm、TOC 

< 3 ppb)を用いた。 

標準品：下記の 2 種類を使用した。 

亜ヒ酸 As(Ⅲ)：ひ素標準液(As 100) (関東化

学社製) 
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ヒ酸 As(V)：ひ酸[As(V)] 水溶液(NMIJ CRM 

7912-a) 

0.3 mol/L 硝酸溶液：硝酸 9.6 mL を量りと

り、水で 500 mL に定容した。 

メチルオレンジ溶液：メチルオレンジ 0.1 g

を量りとり、水で 100 mL に定容後、孔径

0.45 µm の PTFE フィルター(メルクミリポ

ア社製)でろ過した。 

5% アンモニア水：25%アンモニア水 10 mL

を水で 50 mL に定容した。 

HPLC 用移動相：25% TMAH 0.3645 g、1-ブ

タンスルホン酸ナトリウム 1.922 g、マロン

酸 0.416 g、メタノール 0.5 mL を量りとり、

水を加え、5%アンモニア水で pH3.0 に調整

した後、1 L に定容した。なお、この溶液は

用時調製した。 

 

5-2. 機器 

HPLC：島津製作所社製 Prominence を用い

た。 

ICP-MS：サーモフィッシャーサイエンティ

フィック社製 X-Series2 若しくは同社製

iCAPQ を用いた。 

 

5-3. 測定条件 

HPLC 条件 

カラム：L-column2 (内径 4.6 mm 長さ 25 cm 

粒子径 3 µm) (化学物質研究評価機構社製) 

移動相：0.05 (v/v%) メタノール、12 mM 1-

ブタンスルホン酸ナトリウム、4 mM マロ

ン酸、1 mM TMAH 溶液(pH3.0) 

流速：0.75 mL/min 

カラム温度：25℃ 

オートサンプラー温度：4℃ 

注入量：10 µL 

測定時間：15 min 

ICP-MS 条件 (X-Series2) 

測定モード：CCT モード 

(コリジョンモード) 

コリジョンガス：He 

測定ポイント時間：100 ms 

測定質量数：75 

ICP-MS 条件 (iCAPQ) 

測定モード：KED モード 

コリジョンガス：He 

測定ポイント時間：100 ms 

測定質量数：75 

 

5-4. 分析法 

測定試料の調製 

 試料 2.0 g を量り取り、0.3 mol/L 硝酸溶液

5 mL を加え、100℃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 5mL 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 pH3.0 (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、測定溶液とした。 

検量線の作成 
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 各標準原液を適宜量りとり、0.3 mol/L 硝酸

溶液を 5 mL 加えた。メチルオレンジ溶液を

100 µL 加え、5%アンモニア水で約 pH3.0(溶

液の色が薄い赤色～オレンジ)に調整した

後、定容した溶液を孔径 0.45 µm の PTFE フ

ィルターでろ過し、検量線用測定溶液とし

た。各検量線用溶液 20 µL を HPLC-ICP-MS

に注入し、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。 

 

6. 摂取量の推定及び解析 

 TD 試料における各種元素類の濃度に、食

品摂取量を乗じて種元素類摂取量を推定し

た。分析結果が ND の場合には濃度は 0 と

して扱った。 

 当研究課題を実施した 3 年間並びに 2013

年～2015 年に実施した同種研究により蓄積

されたデータをまとめて解析し、各種元素

類摂取量推定値の推移や変動を明らかにし、

原因等について考察した。 

 

C.D. 結果及び考察 

1. 各種元素類の摂取量推定 

 2016 年～2018 年の 3 年間に推定された、

各種元素類の全国・全年齢層平均摂取量(全

国摂取量 ave.)を、推定年度ごとに以下に示

した。 

 2016 年に推定された全国摂取量 ave.；

B:1471 μg/man/day、Al:2598 μg/man/day、

Ni:144 μg/man/day 、 Se:96.6 μg/man/day 、

Cd:18.1 μg/man/day、Sb: 1.1 μg/man/day、

Ba:462 μg/man/day、U:1.0 μg/man/day、Pb:9.9 

μg/man/day 、 Sn:175 μg/man/day 、 Cr:27.6 

μg/man/day 、 Co:9.3 μg/man/day 、 Mo:216 

μg/man/day、totalAs:246 μg/man/day、iAs:16.6 

μg/man/day 、 totalHg:6.5 μg/man/day 、

MeHg:5.1 μg/man/day。 

 2017 年に推定された全国摂取量 ave.；

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: 0.8 μg/man/day、

Ba:430 μg/man/day、U:1.2 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、totalAs:232 μg/man/day、iAs:21.9 

μg/man/day 、 totalHg:7.2 μg/man/day 、

MeHg:6.1 μg/man/day。 

 2018 年に推定された全国摂取量 ave.；

B:1474 μg/man/day、Al:2242 μg/man/day、

Ni:138 μg/man/day 、 Se:94.4 μg/man/day 、

Cd:19.1 μg/man/day、Sb: 0.9 μg/man/day、

Ba:460 μg/man/day、U:1.5 μg/man/day、Pb:10.1 

μg/man/day 、 Sn:62.6 μg/man/day 、 Cr:25.7 

μg/man/day 、 Co:9.7 μg/man/day 、 Mo:214 

μg/man/day、totalAs:230 μg/man/day、iAs:16.8 

μg/man/day 、 totalHg:6.5 μg/man/day 、

MeHg:5.8 μg/man/day。 

 

2. 各元素類摂取量の変動 

 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
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較的変動が小さかった。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。上記元素のうち、2017 年に推定された

クロムの地域別摂取量の最大値は最小値の

約 36 倍の値となり、前年までに得られた推

定値に比べ変動が大きかった。翌年 2018 年

の研究では、クロムの地域別摂取量の最大

値は最小値の約 5 倍の値となり変動が小さ

くなった。これまでに、一般に、ある特定の

食品おけるクロム濃度が高いという情報は

得られていない。一方で、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、本研究の手法として用

いている試料調製法を原因としてクロム摂

取量が不精確に推定され可能性がある。こ

のことを防ぐために、TD 試料の調製に用い

る機器や器具からの汚染に引き続き注意す

る必要があるだろう。 

 2013 年から摂取量推定を継続する中で、

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

いことを明らかにしてきた。これら元素の

うち 2018 年の研究により推定されたアル

ミニウムとアンチモンの地域別摂取量の変

動は、過去に観察された変動に比べ小さく

なった。アルミニウムについては、2013 年

に推定された地域別摂取量の最大値と最小

値の比は 14 を超えていた。一方 2018 年の

推定では、その比は約 2 と大幅に小さくな

った。またアンチモンについては、2014 年

の研究で得られた地域別摂取量推定値の最

大値と最小値の比は 100 を超えていた。一

方、2018 年の推定では、その比は約 6 と大

幅に小さくなった。アルミニウムについて

は、食品添加物として使用される一部の化

学物質に含まれており、それを使用した食

品を TD 試料の調製に含めるか否かで、摂

取量が大きく変わることは明らかである。

つまり、アルミニウムの摂取量は食品消費

の偶発性を要因として変動が大きくなる。

アンチモン摂取量の変動が大きい原因につ

いては、TD 試料を調製した環境(試料調製

者が使用していた化粧品を含む)が推察さ

れたが、明らかにされていない。また、アル

ミニウムの様に、意図的に食品に添加され

ることも知られていない。そのため今後、摂

取量がどの様に変動するかを予測すること

は難しい。ただし、摂取量の値が小さい、す

なわち極低濃度の分析値に基づく摂取量で

あるために、分析の観点からは変動が大き

くなりやすい元素であると考えることは妥

当であろう。 

 スズと鉛もまた、地域別摂取量の変動の

大きい元素である。2017年の推定では、ス

ズと鉛それぞれの地域別摂取量の最大値

は、対応する最小値の約3000倍と18倍であ

った。この結果と比較すると、2018年の推

定では、各元素の地域別摂取量の最大値は
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対応する最小値の約480倍と11倍であり、

変動が小さくなった。鉛については、高い

寄与率を示した食品群が異なるものの、

2017年と2018年の2年間の推定において、

同一地域での摂取量が最大となった。寄与

率の高い食品群が変化した理由は不明で

ある。また、全国10地域中最大ではあった

ものの、当該地域において2018年に推定さ

れた鉛摂取量は、2017年に推定された摂取

量の約1/2の値であった。また後に示すとお

り、鉛の全国摂取量ave.は、調査を開始した

1977年以降2000年頃までに漸次的に減少

し、2010年以降は一定の水準に下げ止まっ

ている。摂取量の値、その地域間並びに年

間での変動、さらに中長期的な変動の傾向

も合わせて考察すべきであるが、同一地域

での摂取量が2カ年連続して高値となった

事実に着目しておくことは、リスクベース

ドシンキング上有益であろう。スズについ

ては、その濃度が他に比較して突出して高

い食品が存在し、その食品が偶発的にTD試

料の調製に含められることがこれまでに

もあり、その場合に摂取量が高くなること

を示してきた。この偶発的要因は、アルミ

ニウムと共通のものであると考えられる。

スズ摂取量への寄与が高い食品群は6群ま

たは8群である。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。総ヒ素の地域別摂取量

の最大値は2013年から2017年にかけて漸

次的に増加しているように見えたが、全国

摂取量ave.にはその傾向が認めらず、2018年

の推定値は、2014年の推定値と同水準とな

ったため、やはり偶発的な観測の結果であ

ると捉えるのが適切かと考える。 

 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6年間(2013-2018年)の平均値は

以下の通りである。B:1432 μg/man/day、

Se:92 μg/man/day 、 Ba:456 μg/man/day 、

Mo:214 μg/man/day。その他の元素類の摂取

量については、6年間分の全国摂取量ave.の

平均値と括弧内に相対標準偏差を以下に

示 す 。 Al:3048 μg/man/day (108%) 、

Ni:145μg/man/day (27%)、Cd:18 μg/man/day 

(28%)、 Sb:1.2 μg/man/day (134%)、Pb:10 

μg/man/day (89%)、U:1.2 μg/man/day (54%)、

total As:225 μg/man/day (33%) 、 iAs:18 

μg/man/day (35%)、Sn:142 μg/man/day (217%)、

Cr:32 μg/man/day (138%)、Co:9.0 μg/man/day 

(28%) 、 total Hg:7.5 μg/man/day (38%) 、

MeHg:6.2  μg/man/day (45%) 。これらの元

素についても、これまでに蓄積された推定

値の平均値がより頑健であり、変動の大き

さについても概要を把握できていると考

える。 

 特定1地域で四季(3月、8月、10月、12月)

を通じて推定した各元素類の摂取量は、以



56 
 

下 の 範 囲 に あ っ た 。 B:1366 ～ 1550 

μg/man/day、Al:1588～2578 μg/man/day、

Ni:120 ～ 162 μg/man/day 、 Se:91.7 ～ 99.0 

μg/man/day、Cd:14.7～ 22.9 μg/man/day、

Sb:0.58 ～ 1.2 μg/man/day 、 Ba:415 ～ 541 

μg/man/day、Pb:3.0～4.4 μg/man/day、U:0.74

～ 2.5 μg/man/day 、 total As:251 ～ 316 

μg/man/day、 iAs:15.6～20.2 μg/man/day、

Sn:0.30 ～ 3045 μg/man/day、 Cr:9.9 ～ 20.7 

μg/man/day、Co:8.4～9.7 μg/man/day、Mo:183

～201 μg/man/day、Hg:4.1～6.8 μg/man/day。  

 スズの摂取量は、最大値と最小値の比が

1万以上となり、極めて広い範囲に推定さ

れたが、これは3月に調製された8群のTD試

料にのみ、水煮の野菜(たけのこ)が含まれ

たことが原因と考えられる。2016年に推定

された対応する元素の地域別摂取量の変

動を指標に、上記各元素摂取量の季節変動

を解析した結果、いずれの元素類について

も四季を通じた摂取量推定値の変動は、全

国における摂取量の変動と同じかそれ以

下の大きさであることが明らかとなった。

この結果を踏まえて考察すれば、本研究に

おいて推定された全国摂取量 aveにはより

大きな変動の要素が含まれており、我が国

における各元素類摂取量をより適切に代

表する値であると言える。また、これまで

の報告においても言及しているとおり、特

定の地域における摂取量が常に高いある

いは低いという事実は確認されていない

ことから、TD試料の調製に含められる食品

の多様性、すなわち国民が消費する食品の

多様性を失わずに、全国摂取量aveが推定さ

れていると捉える方が適切かも知れない。 

 元素類摂取量の変動の大きな要因の1つ

には、ある一日にどのような食品を選択し

消費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

そのような選択と消費の固定が毎日の食

事において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、本研究で推定され

ている摂取量が、全国・全年齢層平均値で

あることには留意しなければならない。 

 

3. 各種元素類の摂取量に寄与する食品群 

 各元素類の総摂取量に対する各食品群

別摂取量の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、2017年、そして2018年の各年の摂

取量推定値に基づく食品群別寄与率と求

め解析した結果、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の大

きさを表す寄与率は、元素により大きく異

なることが明らかとなった。ホウ素、ニッ

ケル、セレン、カドミウム、バリウム、ウ
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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、2013

年～2015年の3年間の平均と2016年～2018

年各年の解析結果がよく一致し、安定して

いる。上記元素類のうち、総ヒ素と無機ヒ

素とを比較すると、それぞれの摂取量への

寄与率の高い食品群を大きく異なる。総ヒ

素摂取量に主として寄与する食品群が10

群(魚介類)であるのに対し、無機ヒ素の摂

取量に主として寄与する食品群は1群(コ

メ・コメ加工品)である。各摂取量に寄与の

大きな食品群は、推定実施年によらず安定

している。このうち、総ヒ素摂取量への10

群の寄与が大きい結果に関連し、10群に含

まれる可能性のある各種の魚において、ヒ

素はアルセノベタインを主として蓄積し

ており、その濃度は、総ヒ素濃度との間で

正の相関を持つことも明らかとなった。 

 アルミニウム、アンチモン、クロム、鉛、

スズに関しては、2013年～2015年の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、2017年あるいは2018

年のパターンが少なからず変化している。

このパターン変化の1つの要因として、各

元素類の濃度の高い個別の食品を消費す

るか否かの偶発性、実験的にはTD試料の調

製に含めるか否かの偶発性が考察される。

スズ摂取量に対する寄与のパターンの変

化は明確である。2013年～2015年の3年間

分の寄与のパターンには、6群が大きく影

響しているが、その後の2016年、2017年、

2018年の寄与のパターンにその影響を確

認することはできない。このことからは、

2016年以降の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。逆に、

2016年以降の寄与のパターンの類似性の

高さからは、水煮の野菜を含む8群がスズ

摂取量に安定して寄与していると言うこ

ともできる。 

 鉛摂取量への寄与率は多くの食品群に

よって分割されており、特定の食品群ひい

ては特定の食品からの寄与が大きくなる

と明確に言うことが難しい。 

 

4. 各種元素類の対 TDI 比 

 摂取量を推定した元素類のうち耐用一日

摂取量(TDI)(耐用週間摂取量;TWI から便宜

的に算出した TDI を含む)の設定されてい

る有害な元素(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、鉛、ウラン、メチル水銀)の対 TDI 比

を求めた。その結果、ニッケルの全国摂取量

ave.の対 TDI 比は 3 年間を通じて約 70%と計

算され、最も高かった。この値に続いて、メ

チル水銀摂取量の対 TDI 比は 50%を超え、

ホウ素、セレン、カドミウム、バリウム摂取

量の対 TDI 比がこれらに続き高かった。ア

ルミニウムについては、先に言及したとお

り、食品消費の偶発性を踏まえ、時により高

い値の対 TDI 比につながる摂取量が推定さ

れることがある。 
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E. 結論 

 2016 年～2018 年の 3 年間を通じ、全国 10

地域において MB 方式により TD 試料を調

製し、その分析を通じて鉛、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)を含む計 17 種の元素類の

摂取量を継続して推定した。2013 年から蓄

積された 6 年間分の推定値に基づく、より

頑健な全国摂取量 ave.は以下の通りとなっ

た。B:1432 μg/man/day、Se:92 μg/man/day、

Ba:456 μg/man/day、 Mo:214 μg/man/day、

Al:3048 μg/man/day、Ni:145μg/man/day、Cd:18 

μg/man/day 、 Sb:1.2 μg/man/day 、 Pb:10 

μg/man/day 、U:1.2 μg/man/day 、total As:225 

μg/man/day 、 iAs:18 μg/man/day 、 Sn:142 

μg/man/day 、 Cr:32 μg/man/day 、 Co:9.0 

μg/man/day 、 total Hg:7.5 μg/man/day 、

MeHg:6.2 μg/man/day。  
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2. デクロラン類摂取量 

 

A．研究目的 

難燃剤は、プラスチック、ゴム、繊維等の高

分子有機材料に添加され広く使用されている。

ハロゲン系難燃剤は低コスト、堅牢性及び難

燃効果の高さから、プラスチック製品の難燃

剤として幅広く使用されている。一方で、ハロ

ゲン系難燃剤の一部は、残留性の高い有機化

合物であり、環境汚染物質として規制されて

いる。ハロゲン系難燃剤の中でも臭素系難燃

剤に属する六臭素化ビフェニル (HxBBs)、ポ

リ臭素化ジフェニルエーテル (PBDEs)の一部

及びヘキサブロモシクロドデカン (HBCD)は、

環境中での残留性、生物濃縮性、ヒトを含む生

物への毒性が高く、長距離移動性にも懸念が

ある。これらの化合物は、国内では「化学物質

の審査及び製造等の規制に関する法律」、いわ

ゆる化審法の第一種特定化学物質に指定され、

国際的には「残留性有機汚染物質に関するス

トックホルム条約」、いわゆる POPs 条約の附

属書 A による規制対象として、製造、使用、

輸出入が原則禁止されている。これらの難燃

剤が規制される一方で、規制対象となってい

ない新たなハロゲン系難燃剤が増加している。

Mirex (別名 Dechlorane であり、以下 Dechlorane

とする) は、国内での使用実績はないが、国外

では農薬やプラスチックの難燃剤として使用

されており、すでに化審法及び POPs 条約によ

り規制されている。アメリカでは 1978 年に製

造が禁止され、Dechlorane の代替品として

Dechlorane Plus (DP)、Dechlorane 602 (Dec 602)、

Dechlorane 603 (Dec 603) 及び Dechlorane 604 

(Dec 604) や Dechlorane の類縁化合物として

Chlorden Plus (CP)が存在する。なお、Dechlorane 

Plus には、syn 体と anti 体の 2 種異性体が存在

し、本研究では異性体別に分析をしている。そ

のため、本研究では、syn-DP、anti-DP またそ

の両方を意図して DPs として表記する。その

他の場合には、一般として DP と表記する。 

DP は 40 年以上前から市場に流通している

塩素系難燃剤であり、電気機器の配線、電力ケ

ーブルやワイヤーの被覆、コンピューターコ

ネクター類、樹脂製の屋根材料等の用途に使

用されている。DP はアメリカの OxyChem 社

と中国の Anpon 社によって生産されており、

2010 年頃の生産量は 4500 t 以上と推定されて

いる。しかし、最近の生産量や使用量に関する

情報はない。 

Dec 602 は、DP の副生成物であり、グラス

ファーバーの補強ナイロンとして使用されて

いる。Dec 603 は Aldrin 及び Dieldrin の不純物

として検出されている。Dec604 は Dechlorane

の不純物であり、製品としては高電圧ワイヤ

ーの絶縁被覆や電気機器用のシリコングリー

スにも使用されている。CP は Chlordene や

Chlordane の不純物として検出されている。Dec 

602、Dec 603、Dec 604 及び CP の使用状況に

関する情報は無いが、国内外において様々な

環境媒体からこれらのデクロラン類が検出さ

れている。 

デクロラン類物理化学的性質は 2,4,7,8-

tetrachloro-dibenzo-p-dioxin と同様に蒸気圧や

水溶解度が低く、オクタノール-水分配比が高

いため、環境中での残留性や生物濃縮性が示

唆される。そのため、食品を汚染し、汚染した

食品の消費を通じて摂取される可能性がある

が、汚染実態や摂取量に関する報告は少ない。

DP に関しては少ない事例ではあるが、

Kakimoto 等により、国内の魚介類の汚染実態

調査や日本人の摂取量推定の結果が報告され

ている。この報告を除くと、国内における魚介
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類の塩素系難燃剤による汚染状況について、

特にデクロラン類を網羅的に調査した結果は

ほとんど報告されていない。 

上記の現況及び研究の進展を踏まえ、本研

究では、3 年間にわたり、全国 10 地域で調製

された TD 試料の分析を通じ、全国規模での

デクロラン類による汚染実態の把握を試みる

とともに平均摂取量を推定することとした。

具体的には、2016 年に、北海道から沖縄まで

を含む全国 10 地域で調製された TD 試料の分

析を通じ、デクロラン類による汚染実態を把

握し、平均摂取量を推定する。また、2016 年

から 2018 年までの 3 年間に、特定 1 地域で調

製した TD 試料を分析し、汚染実態並びに摂取

量の変化を検証する。 
 

B. 研究方法 

1．試料 

 全国 10 地域の TD 試料は、各地域の平成 23

年度～25 年度の 3 年間分の国民健康・栄養調

査の集計結果に基づいて全国 10 機関で調製さ

れた。各機関は約 160 品目の食品を購入し、そ

れらの食品を計量し、必要に応じて調理した

後、食品群ごとに混合均質化したのもの試料

とした。特定 1 地域における 2016 年～2018 年

の 3 年間分の TD 試料も同様に調製された。 

 

2．標準物質・試薬 

 分析に使用した主な標準物質・試薬を以下

に示す。 

・DPs 及び CP 標準液 (Wellington Laboratories

製) 

・Dec 602、Dec 603 及び Dec 604 標準液 (Santa 

Cruz 製) 

・Dec 602 及び CP 標準液 (Cambridge Isotope

製) 

・シリンジスパイク： 13C12-2,2’,3,4,4’,5,5’- 

heptabromodiphenylether (13C-PBDE180) 

(Wellington Labiratories 製) 

・アセトン、ヘキサン、ジクロロメタン、ノナ

ン及び無水硫酸ナトリウム：ダイオキシン類

分析用または残留農薬・PCB 分析用(関東化学

製) 

・硫酸：有害金属測定用 (富士フイルム和光純

薬製) 

・フロリジルカートリッジカラム：Sep-pak Vac 

RC 500 mg (Waters 製) 

・スルホキシドカラム：Supelclean Sulfoxide 3g 

(Merck 製) 

 

3. 機器 

・高速溶媒抽出装置(ASE)：ASE-350 (Thermo 

Fisher Scientific 製) 

・GC：A 7890 (Agilent 製) 

・MS：AutoSpec Premier (Waters 製) 

 

4．分析法 

測定溶液の調製 

分析に使用する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 (4 群 (油脂類)を除く)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、クリーンアップスパイク  (13C10-

Dechlorane、13C10-Dec 602、13C10-syn-DP 及び

13C10-anti-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、フロリジルカラムで精製し、精

製液を 2 mL に定容した。DPs 測定のための精

製液 1 mL を分取、濃縮し、測定バイアルに移

し、シリンジスパイク (13C-PBDE180 を 125 pg

相当) を添加した。ノナンで全量を約 25 µL と

したものを測定溶液とし、このうち 1 µL を

GC/MS に注入して測定した。 
DPs 以外のデクロラン類を測定するために、

精製液 1 mLをスルホキシドカラムで精製した。
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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 125 pg 相当)を添

加した。ノナンで全量を約 25 µL としたものを

測定溶液とし、このうち 1 µL を GC/MS 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。 

 

ASE 抽出条件 

ASE による抽出は、以下の条件で行った。 

・セル温度：100 ℃ 

・セル圧力：1,500 psi 

・加熱時間：7 分 

・静置時間：10 分 

・抽出サイクル：2 

・抽出溶媒：n-ヘキサン 

 

測定条件 

・カラム：DB5 (内径 0.25 mm、長さ 15 m、膜

厚 0.1 µm) 

・ オ ー ブ ン 温 度 ： 120 ℃(1 

min)→30 ℃/min→240 ℃→5 ℃/min→275 ℃→

40 ℃/min→320 ℃(3 min) 

・注入口温度：280 ℃ 

・トランスファライン温度：300 ℃ 

・イオン源温度：280 ℃ 

・注入量：1 µL 

・キャリアガス流量：1 mL/min (ヘリウム) 

・イオン化法：EI 

・モニターイオン 

 Dec 602、DP、Dechlorane：271.8102 (定量用)、

273.8072 (確認用) 

 Dec 603：262.8570 (定量用)、264.8540 (確認

用) 

 Dec 604：419.7006 (定量用)、417.7026 (確認用) 

 13C10-Dec 602、13C10-DP、13C10-Dechlorane： 

276.8269 

 13C12-PBDE180：415.9096 

 

C.D. 結果及び考察 

1．全国 10 地域におけるデクロラン類の摂取

量推定及び特定 1 地域における 2016 年～2018

年の 3 年間の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 試料を

分析してえられた、デクロラン類の全国平均

摂取量を以下に示す。Dec 602：3600 pg/man/day 

(2700 ～ 5000 pg/man/day) 、 Dec 603 ： 150 

pg/man/day (45～400 pg/man/day)、Dec 604：21 

pg/man/day (0～180 pg/man/day)、syn-DP：990 

pg/man/day (300～2,000 pg/man/day)、anti-DP：

2300 pg/man/day (1100～3700 pg/man/day)、CP：

61 pg/man/day (0～340 pg/man/day)、Dechlorane：

410 pg/man/day (260～900 pg/man/day)。また、

上記 7 種類のデクロラン類の合計摂取量は

7600 pg/man/day (4900～9200 pg/man/day)であ

った。 

 2016年から 2018 年の間に特定 1 地域で調製

された TD 試料の分析結果に基づき推定され

た各年のデクロラン類各化合物の摂取量とそ

の総和として求めた総デクロラン類摂取量を

以下に示す。 

 2016 年に推定された特定 1 地域における摂

取量；Dec 602：2700 pg/man/day、Dec 603：400 

pg/man/day、Dec 604：0 pg/man/day、syn-DP：

1200 pg/man/day、anti-DP：2100 pg/man/day、CP：

340 pg/man/day、Dechlorane：310 pg/man/day、

総デクロラン類：7100 pg/man/day。 

 2017 年に推定された特定 1 地域における摂

取量；Dec 602：1500 pg/man/day、Dec 603：200 

pg/man/day、Dec 604：0 pg/man/day、syn-DP：

950 pg/man/day、anti-DP：2300 pg/man/day、CP：

0 pg/man/day、Dechlorane：300 pg/man/day、総

デクロラン類：5200 pg/man/day。 

 2018年に推定された特定 1地域における摂取

量；Dec 602：1100 pg/man/day、Dec 603：130 

pg/man/day、Dec 604：0 pg/man/day、syn-DP：

860 pg/man/day、anti-DP：2400 pg/man/day、CP：

48 pg/man/day、Dechlorane：250 pg/man/day、総

デクロラン類：4800 pg/man/day。 

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： 11200 pg/man/day、ベルギー： 4800 

pg/man/day、スペイン：5370 pg/man/day。本研

究において推定された全国平均 DPs 摂取量は

syn-DP と anti-DP の摂取量の和として 3300 

pg/man/day、特定 1 地域における 3 年間分の平

均 DPs 摂取量は 3300 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。 

これまでに私たちは、本研究の対象地域と同

一の地域において、同じ方法を用いて、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：120000 pg/man/day、PBDEs：110000 

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。本研究によ

り推定された総デクロラン類の平均摂取量は、

上記の 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。

HBCD や PBDEs には ADI が設定されている

が、上記の推定摂取量がそれら ADI に占める

割合は 1%を大きく下回る。本研究により推定

されたデクロラン類には ADI が設定されてい

ない。しかし、少なくとも HBCD や PBDEs の

ような、難燃剤として使用されるその他の化

合物に比べ 100 倍程度高い毒性が示されない

限り、現在の摂取量が健康に対する懸念材料

になることはない。現在のデクロラン類摂取

量が推定されたことは有益である。しかし、毒

性に関する新たな知見が得られその必要性が

明確にならない限り、これ以上の摂取量推定

は不要と考える。一方で、デクロラン類の生産

量や使用量が増加すれば、その物理化学的特

性から食品を汚染する濃度が高くなる可能性

も考えられる。そのため、それらの情報を入手

しつつ、実態調査の必要性については考える

べきである。 
 

3. 各化合物の摂取量に寄与する食品群 

 デクロラン類の摂取量に対する食品群別摂

取量の寄与率を検討した結果、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、化合物によって大きく異なることが

明らかとなった。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。 

 Dec 602は、全ての食品群から摂取されてい

るが、10群の平均寄与率が約70 %をとなり、

魚介類が主たる摂取源であると言える。他の

化合物と比較しても、摂取に対する10群の寄

与率は、Dec 602において最大となった。この

ことは、Dec 602が海洋に拡散後、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

パターンは異なっている。Dec 603摂取量に大

きく寄与する食品群は年ごとに変化した。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摂取量に大きく寄与

する食品群は年ごとに変化した。Dec 603摂

取量に主として寄与する食品群は、2016年で

は1群(55%)、2017年では9群(70%)、2018年で

は2群(49%)であった。これは、Dec 603摂取

量が比較的少ないことからも推測可能である

が、各食品群を構成する個別食品のDec 603

濃度のばらつきが大きいためと考察される。

syn-DPとanti-DPの摂取量には様々な食品群が

寄与しており、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、
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Dec 602の主たる摂取源と考えられる魚介類

における蓄積の他に、経路や機構は不明であ

るがDP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群の寄与率が50 %以上を占め

ることから、Dec 602と同様に、生物濃縮によ

る魚介類への蓄積を機構とし、10群が主たる

摂取源になることが示唆された。デクロラン

類各化合物の摂取に様々な食品(群)が寄与す

ることを反映した結果として、総デクロラン

類の摂取には全ての食品群が寄与し、特に10

群、9群、1群および 11群の寄与率が高くなっ

た。 

以上の結果から、本研究により推定された

現時点の摂取量からは、健康への影響を懸念

する蓋然性が低いが、デクロラン類が食事を

介して日常的に摂取されていることが明らか

となった。デクロラン類が食品を汚染する経

路や機構には不明な点が多いが、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 
 

E．結論 

 2016 年に全国 10 地域で調製された TD 試料

の分析結果に基づき、デクロラン類の摂取量

は、Dec 602 で 3600 pg/man/day、Dec 603 で 150 

pg/man/day、Dec 604 で 21 pg/man/day、syn-DP

で 990 pg/man/day、anti-DP で 2,300 pg/man/day、

CP で 61 pg/man/day 、 Dechlorane で 410 

pg/man/day 及び総デクロラン類で 7600 

pg/man/day と推定された。また、2016 年から

2018 年の間に特定 1 地域で調製された 3 年間

分の TD 試料の分析結果に基づき、デクロラン

類の 3 年間分の平均摂取量は Dec 602 で 1800 

pg/man/day、Dec 603 で 240 pg/man/day、Dec 604

で 0 pg/man/day、syn-DP で 1000 pg/man/day、

anti-DP で 2300 pg/man/day 、 CP で 130 

pg/man/day 及び Dechlorane で 290 pg/man/day

と推定された。推定されたデクロラン類には

ADI が設定されていない。しかし、少なくとも

HBCD や PBDEs のような、難燃剤として使用

されるその他の化合物に比べ 100 倍程度高い

毒性が示されない限り、現在の摂取量が健康

に対する懸念材料になることはない。現在の

デクロラン類摂取量が推定されたことは有益

である。しかし、毒性に関する新たな知見が得

られその必要性が明確にならない限り、これ

以上の摂取量推定は不要と考える。一方で、デ

クロラン類の生産量や使用量が増加すれば、

その物理化学的特性から食品を汚染する濃度

が高くなる可能性も考えられる。そのため、そ

れらの情報を入手しつつ、実態調査の必要性

については考えるべきである。 

 

F．研究発表 

1．論文発表 

Takahashi K., Yasutake D., Hori T., Kogiso T., 

Watanabe T.: Investigation of dietary exposure to 

Dechlorane Plus and related compounds in Kyushu 

district, Japan. Organohalogen Compounds, 78, 

1191-1195 (2016) 

Yasutake D., Hori T., Sato T., Watanabe T.: 

Estimation of Dietary Intake of Dechlorane Flame 

Retardants in Japan, FY 2016. Organohalogen 

Compounds, 79, 623-626 (2017) 
安武大輔「食品中のハロゲン系難燃剤の分析

法と摂取量について」 食品衛生学雑誌, 58 , 

J147-J152 (2017) 

Yasutake D., Sato T., Hori T., Watanabe T.: 

Estimation of Dietary Intake of Dechlorane Plus 

and Related Compounds in Japanese National 

Survey. Organohalogen Compounds, 80, 92-960 

(2018) 

 



 

64 
 

2．学会発表 

安武大輔、堀 就英、小木曽俊孝、高橋浩司、

梶原淳睦、渡邉敬浩 「食品中のデクロランプ

ラス類の摂取量調査」第 25 回環境化学討論会 

(2016. 6) 

Takahashi K., Yasutake D., Hori T., Kogiso T., 

Kajiwara J., Watanabe T. 「Investigation of dietary 

exposure to Dechlorane Plus and related 

compounds in Kyushu district, Japan 」  36th 

International Symposium on Halogenated 

Persistent Organic Pollutants (2016.8) 
安武大輔、小木曽俊孝、堀 就英、高橋浩司、

梶原淳睦、渡邉敬浩「食品中のハロゲン系難燃

剤の摂取量推定」第 112 回日本食品衛生学会学

術講演会 (2016. 10) 

Yasutake D., Hori T., Sato T., Watanabe T. 

「 Estimation of Dietary Intake of Dechlorane 

Flame Retardants in Japan, FY 2016 」  37th 

International Symposium on Halogenated 

Persistent Organic Pollutants (2017.8) 
安武大輔、佐藤 環、堀 就英、渡邉敬浩 食

事を通じた塩素系難燃剤摂取量の全国調査

(2016) 第 113回日本食品衛生学会学術講演会 

(2017. 11) 

Yasutake D., Sato T., Hori T., Watanabe T.,

「Estimation of Dietary Intake of Dechlorane Plus 

and Related Compounds in Japanese National 

Survey 」  38th International Symposium on 

Halogenated Persistent Organic Pollutants (2018.8) 

安武大輔、佐藤 環、堀 就英、渡邉敬浩 「ト

ータルダイエット試料によるデクロランプラ

ス類の摂取量推定（全国調査）」第 27 回環境化

学討論会(2018.5) 

安武大輔、佐藤 環、堀 就英、渡邉敬浩 「マ

ーケットバスケット方式によるポリ臭素化ジ

フェニルエーテルの摂取量推定」第 55 回全国

衛生化学技術協議会 (2018. 11) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 



 65 

厚生労働行政推進調査事業費補助金（食品の安全確保推進研究事業） 

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 

（H28-30-食品-指定-010） 

平成28-30年度研究分担報告書 
 

研究分担課題：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 
 

研究分担者 井之上 浩一 
 

 
A. 研究目的 
有機フッ素化合物（Perfluorocompounds: 

PFCs）は，撥水・撥油性の物理化学的物性

を示すことから，撥水剤，界面活性剤，金

属メッキ処理剤および調理用器具のコーテ

ィング剤などに利用されている．PFCs は，

炭素鎖の長さが異なる複数の同族体を有し，

その物性・化学的性質は炭素鎖の長さで異

なる．特に，炭素数が 8 個のパーフルオロ

オクタン酸（Perfluorooctanoic acid，PFOA）

およびパーフルオロオクタンスルホン酸

（Perfluorooctanesulfonic acid，PFOS）は残

留性が高く，環境（河川，土壌，大気など）

や野生生物（魚，鳥，哺乳類など）におい

て世界的規模で検出されている．特に，ヒ

トへの曝露に関しては最も注目され，世界

中の人々で PFOS や PFOA の血中濃度レベ

ルが報告された． PFOS とその塩は，残留

性有機汚染物質に関するストックホルム条

約（POPs 条約）において，第 4 回締約国会

要旨 食品中には，ダイオキシン類，有害元素，PCB類や副生成物などの有害物質が含有し

ている事があり，そ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

欠かせない．国際規格設定には我が国の汚染実態データは必須となる．そこで，本研究では，

有機フッ素系化合物（PFCs）のトータルダイエットスタディに関する必要性や分析法などの

基礎的な調査研究から国内で進めるべき方向性を検証することとした．初年度では，国際的

な報告をもとに現在におけるPFCsの摂取量推定に対する問題点や要点をまとめた．また，食

品からのPFCs摂取量推定についてもまとめた．その結果，ヨーロッパを中心に食品からのヒ

ト曝露に関する報告が多くあり，魚介類からのPFCs汚染が高く，それ以外にも各化合物の種

類によって異なることも分かった．さらに，調理によりPFCs濃度が増加することや各国によ

る汚染実態が異なることなど，いずれも国別の独自による見解が必要と考えられた．2年目か

らは，国際的な報告例をもとにPFCs種類を選別し，25種類の化合物を液体クロマトグラフィ

ータンデム質量分析法（LC-MS/MS）による一斉分析を検証した．その結果，ESI-ネガティブ

イオンにより，良好にイオン化し，分離も達成できた．3年目においては，今までの分析法構

築の問題点を再検討することと同時に， 国際的および国内の情報をもとに，食品からのヒト

曝露調査に関する調査研究を進めた．2018年度は，ストックホルム条約残留性有機汚染物質

検討委員会第14回会合およびEuropean Food Safety AuthorityからPFCsに関連する報告がなされ

た．それらの報告を参考に，分析対象を15種類に絞り込んだ．また，目標とする定量値を

Commission Recommendation 2010/161/ECの1 μg/kg以下が望ましいとの報告と本分析結果に基

づくバックグランド値から試料量10 gから再溶解を0.5 mLとして，定量範囲を0.05～5 μg/kg
とした．今後，本条件を基盤として，日本独自のトータルダイエットスタディを進めること

とする． 
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議で当該条約の製造・使用を制限する措置

を取るべき物質（附属書 B）に追加するこ

とが決定され，化学物質の審査及び製造等

の規制に関する法律施行令の改正により平

成 21 年 10 月に新たに第一種特定化学物質

に指定された PFOS について，海外におけ

る基準値設定例等に関する追加情報を整理

及び基準策定方針が行われた．平成 30 年 9
月のストックホルム条約残留性有機汚染物

質検討委員会第 14 回会合（POPRC14）では， 
PFOA とその塩及び PFOA 関連物質につい

て，条約上の廃絶対象物質（製造・使用・

輸出入を禁止する措置を取るべき物質：附

属書 A）への追加が決定され，国内でも化

審法において，今後，条約の義務を担保す

るための各種措置がとられると考えられる．

また，ペルフルオロヘキサンスルホン酸

（PFHxS）とその塩及び PFHxS 関連物質に

ついて，リスク管理に関する評価を検討す

る段階に進めることが決定された．2019 年

9 月に開催される次回会合（POPRC15）で

は，PFCs の更なる議論が実施されるものと

考えられる． 
食品からのヒト曝露評価については，

European Food Safety Authority (EFSA)より

2018 年 3 月に報告がなされた 1)．本報告で

は，主に PFOS 及び PFOA を対象として，

利用可能な分析結果（20,019 データ）に基

づき，Tolerable weekly intake （TWI）を PFOS
で 13 ng/kg body weight (bw)/week，PFOA で

6 ng/kg bw/week と示した．要約の最終セン

テンスで，「For both compounds, exposure of 
a considerable proportion of the population 
exceeds the proposed TWIs. 両化合物（PFOS
及び PFOA）に対して，集団のかなりの割

合が提案されたTWIを超過していることが

考えられる」と報告している 1)．今後，こ

の TWIについて，議論されるものと思われ

るが，国内での食品からのばく露実態は明

確に示す必要があると考えられる． 
以上より，本研究では，国内のヒト曝露

実態の必要性と国際的な報告をもとに，独

自の検証を実施した． 
 
B. 研究方法 
① 国際的な研究報告の収集 
 PFCs 摂取量調査に関連する研究論文を収

集するため，PubMed および Scopus による

検索から国際的報告（PFCs の食事経路，

dietary intake および食品，food に関するも

の：2011 年 3 月から 2017 年 1 月）を算定し

た． 
 
②新たな PFCs の LC-MS/MS 分析法開発 
 本研究において，分析対象とする PFCs
を表 1 に示す．分類としては，フッ素鎖末

端にカルボキシル基をもつ 18 種類（炭素

鎖：2～17），スルホン酸基をもつ 12 種類（炭

素 鎖 ： 3 ～ 12 ）， そ の 他 3 種 類

（ Perfluorooctanesulfonamide:  PFOSA ，

Sodium dodecafluoro-3H-4,8-dioxanonanoate: 
NaDONA，6:2 chlorinated polyfluorinated ether 
sulfonate : F-53B）を対象とする．しかしな

がら，最終的には POPPRC 及び EFSA の報

告などから，15 種類（表 2）に絞り込んだ． 
 分析装置には，LC 装置：Waters 社製 Acquity 
H Class/PDAeλ 及び MS 装置：Waters 社製 
Xevo TQD を用いた． 
 
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：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． 
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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)/メタノール(B)を使用し，本条件を表

2 に示す．  
 
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 
 
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）
100μL に希釈した．本溶液を遠心分離し，

LC-MS/MS へ注入した． 
 
C. 研究結果 
C.1. 国際的な研究報告による食品由来の

PFCs 摂取量推定の評価 
 初年度に調査した各国から報告されてい

る食品由来の PFCs 摂取量推定に関して，表

3 に示す．また， EFSA から一日耐用摂取量

（TDI）は PFOS 150 ng/kg 体重/日及び PFOA 
1,500 ng/kg 体重/日と提示し，2006 年から

2012 年までの曝露評価（54,194 例）を用い

て，成人で 平均 3.5%以下（PFOS）及び平

均 0.3%以下（PFOA）と示している 2)．そ

れ以外の PFCs に関しても，数 ng/kg 体重/
日であると結論付けている 2)．今回調査し

た研究報告ではいずれも，TDI に対して，

5%以下であった．その後， 2018 年に

Tolerable weekly intake （TWI）を PFOS で

13 ng/kg body weight (bw)/week，PFOA で 6 
ng/kg bw/week と示した 1)．また，本報告で

は ，  Commission Recommendation 
2010/161/EC に基づき，定量限界（LOQ）が

1 μg/kg 以下が望ましいと報告されている 3)．

つまり，食品試料を 10 g と設定した場合，

10 ng 絶対量として LOQ を求めることにな

る．これらの情報をもとに PFCs の食品曝露

調査を実施することとした．また，分析法

についても，LC-MS/MS を用いた． 
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C.1. 食品からの PFCs 分析に関する検討 
 今回，EFSA からの報告を含め，本研究方

針を明確に示すこととする．EFSA からの

Per-/Polyfluoroalkyl substances は，C4～C16
を PFOS 及び PFOA を含め，ひとつの定義

としている．POPRC14 では，PFHxS（C6）
に注目している事から，C4 以上を対象とす

ることで妥当と考えられる．また，平成 29
年までの報告において，炭素鎖が C11 以上

となると，固相抽出カラムに吸着し，溶出

が困難であった．また，C3 以下では，逆に

カラムへの吸着が難しく，試料添加のとき

に溶出してしまうことが確認された．以下

に，その要点を示す（2 年目までの研究成

果）． 
 
・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）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． 
 これらの検討から，平成 30 年度には，C4
～C10 を対象を絞り，表 2 を最終的な目標

と定めた．また，EFSA の報告書では，直鎖

及び分岐鎖の PFOS や PFOA も生産され，

環境やヒト曝露サンプルで検出されている

事から注意が必要であると述べている．こ

れについては，今後の検討とする． 
そこで，本研究でも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．Commission 

Recommendation 2010/161/EC において，定

量限界（LOQ）が 1 μg/kg 以下が望ましいと

報告されている 3)．つまり，食品試料を 10 g
と設定した場合，10 ng 絶対量として LOQ
を求めることになる．今回，LC-MS/MS に

よる分析法開発としては，最大の最終溶液

に調製する体積量は 10 mLとなる．平成 30
年度の研究成果より，再溶解量を 0.5 mLと

した．以上より，食品の目標 LOQ（1 μg/kg
以下）を達することを念頭に置き，その定

量範囲は，0.05～5 μg/kg とした． 
 
C.2. 食品試料からの前処理の検討 
 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（平成 29 年度）．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系及び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．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．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．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．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． 
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「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% 
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．平成 29 年度の結果を踏ま

え，和光純薬社製 Presep PFC-Ⅱを用いて，

トータルダイエットスタディに基づく，食

品試料のバックグランドデータを検討した．

今回は，添加回収実験などを行っておらず，

あくまでもバックグランドのデータとして

求めた．その結果，数～数千 pg/g レベルで

バックグランドが検出された．つまり，

2010/161/EC3)で推奨する検出レベルでは，

その殆どが LOQ 以下となることが分かっ

た．次に，LC-MS/MS の LOQ は，0.005～
0.39 ng/mL となり，十分に担保できると推

定される．そこで，検量線の最低濃度を 1 
ng/mL（LOQ×10）として，100 ng/mL まで

作成した場合，その定量範囲は，0.05～5 
μg/kg となる．一部，PFOS で定量範囲を超

える可能性が示唆されるが，殆どの化合物

と食品群で定量範囲に入るものと思われる． 
 また，食品群としては，4 群及び 7 群で多

く検出されているが，今後の検討と考えら

れる． 
 
E. 結論 
 本検討より，下記のことを結論とする．

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，15 種類の PFCs の一

斉分析を提案する． 
・試料量 10 g に対して，定量範囲を 0.05～
5 μg/kg と設定する． 
・Presep PFC-Ⅱを用いる前処理法について，

バリデーションが求められる． 
 
F. 研究発表 
1. 論文発表 
 特になし 

 
2. 学会発表 
 特になし 
 
G. 知的財産権の出願，登録状況 
特になし 

 
H. 健康危機情報 
 特になし 
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表 1. PFCsの分析対象リスト 
M.W. Brand Purity Precursor ion　[M-H]- cone voltage (V) Quantitative ion (m/z ) Qualitative ion (m/z ) collision energy (eV)

PFPrA C2F5COOH 164 TCI > 98.0% 163.1 25 68.8 118.6 20

PFBA C3F7COOH 214 TCI > 98.0% 213.1 20 169.1 213.1 10

PFPeA C4F9COOH 264 TCI > 98.0% 263.2 15 219.0 no 10

PFHxA C5F11COOH 314 Wako Unknown 313.2 20 269.1 118.8 10

PFHpA C6F13COOH 364 fluorochem Unknown 363.1 20 319.1 363.1 10

PFOA C7F15COOH 414 Wako > 95.0% 413.2 15 369.1 413.2 10

T-PFOA Technical grade

PFNA C8F17COOH 464 fluorochem Unknown 463.2 20 419.2 219.0 15

ipPFNA C7(CF3)F14COOH 464 Wellington L. Unknown 463.2 20 419.1 219.1 15

PFDA C9F19COOH 514 Wako Unknown 513.3 20 469.1 219.0 10

PFUdA C10F21COOH 564 Wako Unknown 563.3 25 519.1 319.2 10

PFDoA C11F23COOH 614 Wako Unknown 613.3 25 569.1 269.1 10

PFTrDA C12F25COOH 664 Aldrich > 97% 663.3 30 619.1 269.2 10

PFTeDA C13F27COOH 714 fluorochem Unknown 713.3 25 669.1 419.2 10

PFPeDA C14F29COOH 764

PFHxDA C15F31COOH 814 fluorochem Unknown 813.4 30 769.1 469.2 10

PFHpDA C16F33COOH 864

PFODA C17F35COOH 914 Wellington L. Unknown 913.4 35 869.0 219.3 15

PFPrS C3F7SO3H 250

PFBS C4F9SO3H 300 Wellington L. Unknown 299.1 50 79.9 98.9 30

PFPeS C5F11SO3H 350

PFHxS C6F13SO3H 400 Aldrich ≧ 98.0% 399.1 50 80.0 98.9 35

PFHpS C7F15SO3H 450 Wellington L. Unknown 449.1 50 79.9 99.0 50

PFOS C8F17SO3H 500 TCI > 98.0% 499.1 50 79.9 45

T-PFOS Technical grade

PFNS C9F19SO3H 550

ipPFNS C8(CF3)F16SO3H 550 Wellington L. Unknown 549.1 50 80.0 130.0 50

PFDS C10F21SO3H 600 Wellington L. Unknown 599.1 50 80.0 99.0 45

PFUdS C11F23SO3H 650

PFDoS C12F25SO3H 700 Wellington L. Unknown 698.8 50 79.9 98.9

PFOSA C8F17SO2NH2 499 Aldrich Unknown 498.1 50 78.0 no 30

NaDONA C6F12O2HCO2Na 400 Wellington L. Unknown 377.1 40 250.9 84.8 10

F-53B C8ClF16OSO3K 571 Wellington L. Unknown 531.1 45 350.9 82.9 25

Analytes

表 2. 本研究において，対象とする PFCs絞り込み 

Analytes M.W. Precursor 
ion

Quantitative 
ion

Cone 
voltage

Collision 
energy LOD LOQ

(g/mol) (m/z) (m/z) (V) (eV) (ppb) (ppb)

-COOH

C4 PFPeA 264 263 219 20 10 0.2 0.39
C5 PFHxA 314 313 269 20 10 0.1 0.2
C6 PFHpA 364 363 319 20 10 0.1 0.2
C7 PFOA 414 413 369 20 10 0.1 0.2
C8 PFNA 464 463 419 25 10 0.1 0.39
C9 PFDA 514 513 469 25 10 0.05 0.1
C10 PFUdA 564 563 519 25 10 0.1 0.2

-SO3H

C4 PFBS 300 299 80 55 30 0.1 0.2
C6 PFHxS 400 399 80 60 40 0.2 0.39
C7 PFHpS 450 449 80 65 45 0.2 0.39
C8 PFOS 500 499 80 65 50 0.1 0.2
C10 PFDS 600 599 80 65 50 0.05 0.1

その他

C6 NaDONA 400 377 251 25 10 0.025 0.05
C8 PFOSA 499 498 78 60 35 0.025 0.05
C8 F-53B 571 531 351 50 25 0.025 0.05
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＊引用論文番号は，平成 28 年度報告書より 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

表 2. LC-MS/MS 分析条件 

引用文献 タイトル 発表年 一日推定曝露量　（ng/kg 体重/日) 対象試料

14
Perfluorinated compounds in fish and blood of anglers at

Lake Möhne, Sauerland area, Germany
2011 最大　17 魚介類

15
Levels of perfluorinated compounds in food and dietary

intake of PFOS and PFOA in the Netherlands
2011 PFOS: 平均0.3 （最大0.6），PFOA: 平均0.2 （最大0.5） 食品類

16
Human dietary exposure to perfluoroalkyl substances in

Catalonia, Spain. Temporal trend
2012 PFOS: 1.84（成人）， PFOA: 5.05（成人） 食品類

18
Food risk assessment for perfluoroalkyl acids and

brominated flame retardants in the French population:

results from the second French total diet study
2014 PFOS: 平均0.66， FPOA: 平均0.74 食品類

19
Dietary exposure to perfluoroalkyl acids for the Swedish

population in 1999, 2005 and 2010
2012

PFOS: 1.44（1999年）, 0.86（2005年）, 1.00（2010年）
PFOA: 0.35（1999年）, 0.50（2005年）, 0.69（2010年）

食品類

21
Perfluoroalkyl acids and their precursors in Swedish

food: the relative importance of direct and indirect

dietary exposure
2015 PFOS+前駆体:　1.64（1999年）, 0.88（2005年）, 0.73（2010年） 食品類

22
Occurrence of selected perfluorinated alkyl acids in

lunch meals served at school canteens in Italy and their

relevance for children’s intake
2013 PFOS: 0.5-1.4， PFOA: 0.3-1.1 食品類（小学生用）

24
Fish consumption as a source of human exposure to

perfluorinated alkyl substances in Italy: analysis of two

edible fish from Lake Maggiore
2014 PFOS: 平均11.9, 54.39（95%タイル値） 魚介類

27
Perfluoroalkylated substances (PFASs) in home and

commercially produced chicken eggs from the

Netherlands and Greece
2016 PFOS: 平均3.5（小児）, 24.8(95%タイル値）, 平均1.1（成人）, 7.6（95%タイル値） 卵類

29

Polychlorinated biphenyls (PCBs), polybrominated

diphenyl ethers (PBDEs) and perfluorinated alkylated

substances (PFASs) in traditional seafood items from

western Greenland

2014 PFOS: 6.89 魚介類

31
Perfluorinated alkylated substances in vegetables

collected in four European countries; occurrence and

human exposure estimations
2013 PFOA: 0.04 野菜類

32
Occurrence of perfluoroalkyl substances (PFASs) in

various food items of animal origin collected in four

European countries
2013 PFOS: 0.03-0.11(魚）, 0.03-0.05（海産物）, 0.01-0.03（レバー） 動物由来食品

33
Occurrence of perfluorinated alkylated substances in

cereals, salt, sweets and fruit items collected in four

European countries
2015 PFOS: 1.00（95%タイル値），PFOA: 0.35（95%タイル値） 食品類

34
Risk assessment for human consumption of

perfluorinated compound-contaminated freshwater and

marine fish from Hong Kong and Xiamen
2011

PFOS: 平均2.4（香港）, 平均5.1（廈門市）
PFOA: 平均3.3（香港）, 平均3.0（廈門市）

魚介類

35
Perfluorinated compounds in human blood, water, edible

freshwater fish, and seafood in China: daily intake and

regional differences in human exposures
2011 PFOS: 0.1-2.51， PFOA: 0.13-0.38 魚介類

36
Perfluorinated compounds in seafood from coastal areas

in China
2012 PFOS: 0.037-0.694， PFOA: 0.008-0.914 魚介類

37
Bioaccumulation and distribution of perfloroalkyl acids in

seafood products from Bohai Bay, China
2012 PFOS: 2.44， PFOA: 0.5 魚介類

38
Tissue distribution of perfluorinated compounds in

farmed freshwater fish and human exposure by

consumption
2012 PFOS: 0.24， PFCs: 0.44 魚介類

39
Occurrence and assessment of perfluorinated

compounds in fish from the Danjiangkou reservoir and

Hanjiang river in China
2015 PFOS: 0.42-0.84， PFOA: 0.02-0.18 魚介類

40
Foodstuff analyses show that seafood and water are

major perfluoroalkyl acids (PFAAs) sources to humans in

Korea
2014 PFOS: 0.47-3.03， PFOA: 0.17-1.68 魚介類
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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 

（H28-食品-指定-010） 

平成28‐30年度 研究分担報告書 
 

研究分担課題：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 
 

研究分担者 岡 明 
東京大学医学部附属病院小児科 

 

研究協力者  
河野 由美：自治医科大学小児科・学内教授 

高橋 尚人：東京大学医学部附属病院総合周産

期母子医療センター・准教授 

永松 健：東京大学医学部産婦人科・准教授 

金子 英雄：国立病院機構長良医療センター・

臨床研究部長 

 

A. 研究目的 
乳児にとって母乳栄養は最適な栄養法であ

り、厚生労働省では長年にわたり行政として母

乳栄養を推進してきている。母乳は栄養価や移

行免疫の点で優れている上に、授乳による育児

中の母親および児への心理面での効果も高い

ことなどがあげられている。厚生労働省では

「授乳・離乳の支援ガイドライン」を作成し、

要旨 ダイオキシン類は主に食物を介して摂取され、分解されることが少なく体内に蓄積

される。これまでの厚生労働科学研究で、女性の場合に、母体が妊娠するまでに摂取したダ

イオキシン類が脂肪組織内に蓄積され、出産後に母乳内に分泌され、結果として乳児のダイ

オキシン類汚染の主な経路となっていることが明らかになっている。科学的に母乳は乳児に

とって最適の栄養であることが示されているが、母体の環境汚染の影響に注意する必要があ

ることから、平成 9 年度より厚生労働科学研究班では継続的に母乳内のダイオキシン類濃度

を測定するとともに、児の健康発達へ影響調査を行ってきた。この継続的な調査結果により、

母乳中ダイオキシン類濃度は 1970 年代に比して著明に改善していることを明らかになって

きている。ただし、第１子が母乳で育てられている場合に、生後 1 か月の時点でダイオキシ

ン類対策特別措置法にて規定されている耐用一日摂取量（TDI）の基準の 20 倍近いダイオキ

シン類を摂取しており、ダイオキシン類汚染は母乳栄養の上で課題として残されている。本

研究では引き続き、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

算では平成 28 年度平均 8.00 pg-TEQ/g-fat、平成 29 年度平均 9.26 pg-TEQ/g-fat、平成 30

年度 平均 8.10pg-TEQ/g-fat であった。厚生労働科学研究として平成 9 年から同様の条件で

測定を継続しているが、平均値の経緯は平成 9年から 23年度までは長期漸減傾向を認めてい

たが、平成 25年度以降、7.3から 9.78 pg-TEQ/g-fatの間を推移しており、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。平成 28 年から平成 30 年については、ほぼ

横ばいの値を示しており。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。母体のダイオキシン類汚染は乳児の母乳栄養

に関わっており動向について今後も調査を継続していくことが重要である。 
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母乳育児が安心して行える環境作りを推進し

ている。 

一方で、母乳は母体が摂取した環境からの影

響を間接的に受けるため、母体への環境汚染が

母乳を介して児に影響する可能性がある。特に

脂溶性物質は母体内に蓄積しやすく、脂肪であ

る母乳内に分泌される可能性がある。したがっ

てダイオキシンの様な人体への有害なことが

知られている脂溶性物質については母乳を介

した汚染に対する特別な注意が必要である。ダ

イオキシン類は環境の中でも安定しており、人

体での分解処理を受けず、長期間母体内の脂肪

組織に蓄積されることが知られている。これま

での厚生労働科学研究での母乳内のダイオキ

シン類汚染についての調査結果より母体内に

妊娠までに蓄積されたダイオキシンは、特に第

一子の授乳の際の母乳中に高濃度に分泌され

ることが明らかとなっており、第二子以降は有

意に低濃度となることを示されている。ある意

味では母体にとって出産までに蓄積したダイ

オキシンの排出回路の一つとなっている。 

また、第一子の母乳中のダイオキシン分泌量

が長期間におよぶ母体中のダイオキシンの蓄

積量を反映すると仮定すると、妊娠までの母体

の長期のダイオキシン汚染状況を反映するも

のであり、環境汚染の評価という観点からは、

人体が長期間生活していた中で採取したダイ

オキシン量の総量を評価する指標ともいうこ

とができる。 

本研究班による母乳中のダイオキシン濃度

の測定は、平成 9年より厚生省科学研究事業（主

任研究者多田裕東邦大学名誉教授）として開始

され、すでに 20 年間継続して母乳でのダイオ

キシン濃度のデータを蓄積してきている。また、

それ以前から凍結保存されていた母乳での測

定を含めると昭和 48年から 38年間に渡るデー

タを得ている。こうした研究により安全性を評

価するとともに、環境中ダイオキシンによる母

体の汚染の動向をモニタ―することが可能に

なっている。 

昨年度までの研究結果では、母乳中のダイオ

キシン類の汚染は 1970 年代などに比して格段

に改善傾向になり、現在も漸減傾向にあること

が示されており、これはダイオキシン対策とし

て平成 11 年のダイオキシン類対策特別措置法

環境以降の改善の施策として行われてきた効

果が明確に出てきているものと考えられる。 

ただし、完全母乳栄養の児についての母乳か

ら摂取されるダイオキシンの量を計算すると、

1 か月時にはダイオキシン類対策特別措置法に

て規定されている耐用一日摂取量（TDI）の約

20 倍程度、1 年間を通じては 10 倍程度のダイ

オキシン類を摂取していることが明らかにな

っている。胎児や乳幼児などは特にダイオキシ

ン類による影響を受けやすいことがＷＨＯで

も指摘されており、母乳栄養を推進する上でも

ダイオキシン汚染のレベルはいまだに無視で

きない問題である。 

こうした点から、乳児への主要な食品である

母乳中のダイオキシン類濃度を継続して測定

することは社会的にも重要であると考えられ

る。 

本研究では、こうした観点から継続的に母乳

中のダイオキシン濃度を継続して測定してい

る。そして、単に母乳のダイオキシン類汚染の

現状を評価するだけでなく、乳児期のダイオキ

シン類汚染の影響について、身体面の発育と、

精神面での発達の両面から影響評価を行って

きている。 

この様に本研究は、母乳育児を推進する立場

で、母乳中のダイオオキシン濃度を測定し、さ

らにその乳児についてコホートとして発達や

発育状況の調査を行い、科学的にその安全性を

検証することを目的としている。 

 
 

B. 研究方法 
（1）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
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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

平成 28 年度 19 人、29 年度 22 人、30 年度 21

人の合計 62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。 

（2）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。 

 
C. 研究結果 
（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（表１～3）。2006年の WHOの毒性等価係

数による総ダイオキシン類量は、平成 28 年度

平均±標準偏差 7.995±3.483pg-TEQ/g-fat（中

央値 7.358、範囲 3.509～17.208）、平成 29 年

度平均±標準偏差 9.266± 5.770 pg-TEQ/g-fat

（中央値 8.096、範囲 3.800～31.120）、平成 30

年 度 平 均 ± 標 準 偏 差 8.098 ±

4.347pg-TEQ/g-fat（中央値 7.369、範囲 2.637

～23.649）であった。 

（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（図１）。平成 28年

から 30 年度は、ほぼ横ばいで、明らかな傾向

を示さなかった。 

 

 
D. 考察 
 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全国３地域で行なっ

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計算では、昨年よりもや

や低い値であったが、過去 5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、25～27年度では確認できなくなってきて

いたが、28～30年度はほぼ横ばいと考えられた

（表２）。これは環境内のダイオキシン汚染が

改善し、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。 

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
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とが示された 

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。 

 
E. 結論 

平成 28～30 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

レベルで推移しており、現時点では定常的なレ

ベルに達していることが考えられた。母体のダ

イオキシン類汚染は乳児の母乳栄養に関わっ

ており動向について今後も調査を継続してい

くことが重要である。 
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（図表） 
表 1 母乳中ダイオキシン類濃度（平成 28（2016）年度） 
ダイオキシン類 

（pg-TEQ/g lipid） 
平均 

標準偏

差 
中央値 最大 最小 

PCDDs-TEQ 3.403  1.471  3.085  7.026  1.537  

PCDFs-TEQ 1.630  0.674  1.538  3.648  0.728  

PCDDs/PCDFs-TEQ 5.033  2.117  4.602  10.674  2.265  

Non-ortho PCBs-TEQ 2.753  1.433  2.566  6.058  1.148  

Mono-ortho PCBs-TEQ 0.210  0.102  0.190  0.475  0.091  

Coplanar PCBs-TEQ 2.963  1.527  2.756  6.534  1.244  

Total-TEQ 7.995  3.483  7.358  17.208  3.509  

 

表 2 母乳中ダイオキシン類濃度（平成 29（2017）年度） 
ダイオキシン類 

（pg-TEQ/g lipid） 
平均 

標準偏

差 
中央値 最大 最小 

PCDDs-TEQ 3.853  1.677  3.498  7.398  1.677  

PCDFs-TEQ 1.930  0.864  1.750  4.149  0.864  

PCDDs/PCDFs-TEQ 5.783  2.521  5.192  11.547  2.521  

Non-ortho PCBs-TEQ 3.245  3.523  2.333  18.262  1.160  

Mono-ortho PCBs-TEQ 0.238  0.250  0.169  1.311  0.084  

Coplanar PCBs-TEQ 3.483  3.771  2.520  19.573  1.244  

Total-TEQ 9.266  5.770  8.096  31.120  3.800  

 

表３ 母乳中ダイオキシン類濃度（平成 30（2018）年度） 
ダイオキシン類 

（pg-TEQ/g lipid） 
平均 

標準偏

差 
中央値 最大 最小 

PCDDs-TEQ 3.485  2.022  3.319  11.043  1.168  

PCDFs-TEQ 1.769  0.978  1.658  5.401  0.603  

PCDDs/PCDFs-TEQ 5.254  2.984  4.994  16.445  1.810  

Non-ortho PCBs-TEQ 2.651  1.427  2.569  6.710  0.746  

Mono-ortho PCBs-TEQ 0.192  0.101  0.176  0.494  0.059  

Coplanar PCBs-TEQ 2.844  1.524  2.739  7.204  0.805  

Total-TEQ 8.098  4.347  7.369  23.649  2.637  

 

表４ 平成 25（2013）年度から 30 （2018 ）年度の母乳中のダイオキシン類濃度の動向（初産婦

の産後 1か月の母乳中のダイオキシン類濃度の平均値を WHO2006年の毒性等価係数を用いて毒性等

価量を計算。単位 pg-TEQ/g-fat） 

年度 25年度 26年度 27年度 28年度 29年度 30年度 

PCDDs-TEQ 3.00 3.06  4.45 3.40 3.85 3.49 

PCDFs-TEQ 1.86  2.18  2.09  1.63 1.93 1.77 

Coplanar PCBs-TEQ 2.43  2.98  3.24  2.96 3.48 2.84 

Total-TEQ 7.30  8.22  9.78 8.00 9.27 8.10 
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図１ 1998 年度から 2018 年度の母乳中のダイオキシン類濃度の年度別変化 
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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 

（H28-食品-指定-010） 

平成28-30年度研究分担報告書 
 

研究分担課題：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 
 

研究分担者 畝山智香子 

研究協力者 登田美桜   国立医薬品食品衛生研究所安全情報部第三室 
 

A. 研究目的 
国民の健康保護ための施策策定には、懸念さ

れる有害物質のリスク情報が必要となる。食品

には意図的・非意図的に無数の化合物が含まれ、

そのリスクの程度も多様なので、リスク管理の

優先順位づけのために目安となる情報が必要

になる。意図的に使用されるもの（食品添加物

や残留農薬）についてはほとんどの国で許認可

制をとっており、安全性に関する情報を吟味し

てリスクが管理されている一方、非意図的に食

品に含まれる汚染物質については情報が少な

く、リスクの高いものもある可能性がある。そ

こでリスクの大きさに基づいた、リスク管理の

優先順位付けの参考として、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。また世界各国の食品安全関連機関に

よるダイオキシン類等有害物質に関する最新

情報についても情報収集を行っている。 
 

B. 研究方法 
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。 
 
C. 研究結果 

MOE については 2018 年まで収集したものを

表 1 として添付した。 
また国際的に注目されている化学物質の安

全性関連情報として、世界各国のペルおよびポ

リフルオロアルキル化合物（PFASs）関連ニュース

や行政対応の年表を PFAS 年表として添付した

（2019 年第一四半期まで）。 
2017 年に欧州を中心に問題になった卵のフ

要旨 食品中にはしばしば環境や食品そのものに由来する有害化学物質が含まれるが、その

実態やリスクの大きさについては必ずしも十分な情報があるわけではない。国民の健康保護

のためには食品の安全性確保は重要課題であるが、全てのリスクを知ることや全てに対応す

ることは不可能である。そこでリスクの大きさに基づいた、リスク管理の優先順位付けが必

要になる。本課題では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。さらに近年話題になっている食品中汚染物

質の一つであるPFASs（ペル（パー）およびポリフルオロアルキル化合物）および2018年の欧州

食品安全機関（EFSA）によるダイオキシンのTWIの再評価についての情報を収集した。また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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ィプロニル汚染事件について年表と各国の

FAQ のまとめを資料に添付した。 
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。各国の意見を資

料に添付した。なお各規制機関等の個別の発表

内容の詳細については H28-29 年度の各年度の

分担報告書に収載しており、本報告では繰り返

さない。 
 

 
D. 考察 
 1. MOE について 
 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。欧州では食品中濃度を集中的

に調査中で、規制値等の設定があるかもしれな

い。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

んでいる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。鉛については従来から遺伝毒性発がん性で

はないものの安全な量が設定できないとみな

されて暴露マージンで評価されている。MOE の

値は小さく、優先的に暴露量を削減すべきもの

である。そのため各国政府はこれまでも各種削

減対策を行って来ていた。日本では現在食品安

全委員会が鉛の評価を予定している段階であ

り、コーデックスで設定されている農産物中の

鉛基準についても設定はしていないため今後

の検討課題である。 
 
2. 有害物質に関する最新情報について 

EFSAのダイオキシンの再評価による TWI引
き下げに対して、国際的な反応はこれまでのと

ころ特にない。EU 域内での反応も直ちに食事

助言を見直すという動きは観察されておらず、

魚を食べることのメリットについての評価が

行われるまで具体的な対応はとられない可能

性が高いと思われる。日本のダイオキシンの

TDIは 4 pg TEQ/kg体重/日であるが、この値を

急いで見直す理由は現時点ではなさそうであ

る。 
なお現在の日本人の食事からのダイオキシ

ン類の推定摂取量は 4 pg TEQ/kg体重/日を下回

っているが、母乳中の濃度から計算される乳児

の推定摂取量では TDIを上回る。このことにつ

いて簡単に考察する。 
日本の TDIの設定根拠は、妊娠中のラットに

投与した場合の雄の子どもが大きくなってか

らの精子数の減少や陰茎重量の低下などの生

殖機能に関連するパラメーターの変化である。

いくつかの試験で、そのような影響がみられる

動物実験での体内負荷量が報告されていて、最

も低い値が Faqi らの 1998 年の報告による 27 
ng/kgであり、日本はこの研究を含む多くの研究

を総合的に評価した結果、概ね 86 ng/kgという

値を用いている（平成 11 年、1999 年）。このこ

とは資料に示した COT の意見でも指摘されて

いるように、Faqi らの結果が再現できなかった

（2007 年に Bell らが TCDD の精子への影響は

確認できなかったとToxicol Sci.に発表している）

ことを考えると妥当であり、現在でも Valid で

あると考えられる。EPA や EFSA の再評価で導

出した TWI あるいは参照値はヒトの疫学デー

タを用いて導出したもので動物実験の値に安

全係数を用いて導出するというアプローチと

は単純に比較できない。ダイオキシンの暴露量

とヒト疫学研究で報告されている健康影響の

関係について、強制力のある基準値を導出でき

るだけのしっかりした用量－反応データがあ

るというコンセンサスは無い。 
ダイオキシン類による有害影響の発現可能

性の指標は妊娠したときに体内にどのくらい

あるか（体内負荷量）、である。妊娠中の体内負

荷量が 86 ng/kg になるには毎日の摂取量が 43.6 
pg/kg/日の場合で、これに安全係数 10 を用いて

導出したのが 4 pg TEQ/kg体重/日という値であ

る。毎日 TDIの 4 pg TEQ/kg体重/日のダイオキ
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シンを摂っていたら 8.6 ng/kg の体内負荷量に

なると考えられる。当然のことながらこれは出

産可能な年齢の女性が対象集団として想定さ

れている。 
母乳を飲む赤ちゃんの場合、赤ちゃんが出産

することはないので、その赤ちゃんが出産可能

な年齢になった時の体内のダイオキシン類の

量に、乳児の時の母乳由来のダイオキシンがど

のくらい影響するか、が問題になる。 
乳児（0-12 ヶ月）、この期間の平均体重 10kg

と仮定し、この 1 年間に母乳のみで育てられた

赤ちゃんが毎日 TDI の 10 倍のダイオキシンを

摂取（40 pg TEQ/kg 体重/日）、粉ミルクの赤ち

ゃんはダイオキシン摂取量ほぼゼロだと仮定

すると 
摂取量の違いは 40 *10(kg)*365(日)=146000 

pgTEQ=146 ng 
吸収率 0.5で 73 ng 
生物学的半減期 7.5 年なので子どもを産む可

能性のある 20 年後の量としては 
N = 73 x (1/2)^(20/7.5) 
=73 x 0.5^2.67 
= 73 x 0.157 
=11.47 
約 11.5ngTEQ母乳で育った場合の方が体内の

ダイオキシン量が多い。 
体重 50kgなら 0.23 ngTEQ/kg。 
これは最小毒性量の体内負荷量 86 ng/kg の

0.26%、TDI と同じ量をとり続けた場合の 2.6%
に相当する。従って乳児期の母乳由来のダイオ

キシンによる有害影響は想定されない。日本人

の平均摂取量 0.64 pg TEQ/kg体重/日だと体内負

荷は 1.376 ng/kgと想定されるが、その 16%に相

当し、魚を多く食べるかどうかといった、その

後の日々の食事内容の違いによる個人の暴露

量の差に埋もれてしまう。 
従って母乳のダイオキシン濃度のみから「乳

児の摂取量は許容量の 10 倍以上である」と主

張するのは適切ではない。 
一般論として、慢性毒性から守ることを目的

とした一日摂取量の目安を短期間超過しても

それが継続しなければ問題になることはない。

ダイオキシンのような生体内に蓄積するよう

な物質については特に長い時間の影響を考慮

しているので、母乳を与えている期間（推奨で

は 6 か月）全体でも「短期間」とみなせる。成

人してからの身体の大きさに比べて小さいた

め、特にそうである。 
注：実際には赤ちゃんは生まれた時点で体内

負荷はゼロではないが母乳でもミルクでも同

じ、赤ちゃんもダイオキシンは排出するし離乳

食も食べるので体重も摂取量も時間とともに

変わるが計算が煩雑になるので極端に簡略化

して計算した。 
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フィプロニル FAQ 比較 
国 オランダ ベルギー ドイツ 英国 
特徴 主な問題発生国 問題の第

一発見国 
汚染卵を多く

輸入した国 
影響の少な

い国 
発表機関 RIVM NVWA AFSCA BfR FSA 
発表日 2017.8.7 2017.8.

11 
8 月末

（英語

版） 

2017.8.9 2017.8.17 

項目 小項目           
フィプロニルと

は何か？ 
      ○ ○ ○ 
フィプロ

ニルのハ

ザード 

○ ○ ○ ○   

短期暴露 ○ ○   ○   
長期暴露   ○       

どうして卵にフ

ィプロニルが入

った？ 

      ○   ○ 

国はどう対応し

た？ 
    ○     ○ 
どんな基

準を用い

て 

  ○ ○     

何故回収

している

のか 

  ○ ○     

どの卵を   ○ ○     
食べた場合、健

康へのリスク

は？ 

          ○ 
リスクと

なる量 
  ○ ○ ○   

妊婦など脆弱集

団の健康リスク

は？ 

  ○ ○   ○ ○ 

卵を食べること

に関する助言 
  ○ ○   ○ ○ 
回収対象

でない卵 
  ○ ○ ○   

自分で育

てた鶏卵 
    ○     

卵を使っ

た製品 
○ ○ ○ ○   

鶏肉は？   ○ ○ ○ ○ ○ 
その他   リスク評

価機関な

のでリス

クについ

て詳細に

説明。管

理は
NVWA 

  リコール

と販売停

止の違い

について

説明 

リスク評価機

関なのでリス

クについて詳

細に説明 

リスクはな

く消費者が

特にするこ

とはないこ

とを簡潔に

説明 
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資料  

EFSA のダイオキシン評価に関する他機関等の意見 

Information Session on the EFSA Opinion on PCDD/Fs and DL-PCBs in food and feed 

Parma, Italy, 13 November 2018 

https://www.efsa.europa.eu/en/events/event/181113 

から（英国からのコメントはイベント後締め切り過ぎてから提出されたと注がある） 

主な批判への EFSA からの回答はイベント報告に記載されている 

https://www.efsa.europa.eu/sites/default/files/event/181113-report.pdf 

ポイントを抜粋 

・EFSA が欧州委員会から依頼されたことに魚の摂取のリスク－ベネフィット評価は含まれない 

・ヒト暴露評価を確率論的なものではなく p95 を用いた決定論的アプローチで行った 

・母乳中ダイオキシン濃度は過去十年間であまり変わらず下げ止まっているが 1980 年代よりは下

がっている 

・精子濃度がクリティカルエフェクトかどうか、8-9 才が適切な年齢かどうか疑問。さらにロシア

のこの地域 Chapaevskは他の有機塩素系農薬や鉛濃度も高い。133 人の少年という数が少ない。 

・用量反応関連が急で高濃度で影響が無くなるのは信じがたい 

・セベソのコホートと影響が一致していない 

・TEF の値が、特に PCB-126 で過剰 

・12 か月 5.9 pg/g fat の母乳を毎日 800mL 飲むという想定が非現実的 

 

各国からの意見 

・BfR からは「精子の濃度」というパラメーターの頑健さに疑問が提示されている。そしてダイ

オキシンが精子の濃度を減らすなら、ダイオキシン暴露量が減っている世界中で精子濃度が増え

てもいいが特にそのような報告はない、むしろ減っているという報告が多い 

・スペイン 魚を食べることの利益の評価を含めて消費者に助言すべき 

・フィンランド 母乳や食事からのダイオキシン摂取による人体への蓄積量は過剰推定。現実の

測定値からは支持できない。TWIの引き下げで得られるベネフィットがあまりにも小さいが食生

活への影響は大きい（バルト海のニシンが年に 3-4 回しか食べられない） 

・アイルランド モデルが複雑すぎて評価が難しい、疑問点が多く不確実性が相当ある 

・アイスランド TWIの引き下げは魚の摂取に負の影響があり評価が必要。 

・イタリア 根拠の不確実性を考えると欧州の異なる集団ごとに新しい TWIの採用によるリスク

ベネフィット解析が必要 

・オランダ 全体で 28項目の質問 

・スウェーデン ロシアの研究で DL-PCBs が精子の質と関連がないのなら PCDD のみを対象にす

べきなのではないか、何故総 TEQ なのか?総 TEQ を使うと精子との有意な関連はない。 
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・英国 COT の見解（以下） 

 情報量から考えて、ヒトと動物のリスク評価の背景にある論理と推論によって食品と飼料のリ

スク評価を統合するのは特に困難な課題である。 

動物実験に関しては、先の評価で TWIを設定する根拠とされた Faqi らの観察に、最初の保留があ

る。この研究の結果 FSA が資金提供して Bell らが Faqi らと同じ動物の系統と同じ条件を使って

実験を行ったが、同じ影響は再現できなかった。従って COT は観察された結果の食い違いの重み

付けに関して議論されていないことに疑問がある。特に Faqi らの研究が、HBGV の根拠とされ

た、観察されたヒト研究における精子の質との関連の因果関係を正当化するものとして使われて

いるので。 

さらに COT は EFSA の意見で、セベソの事故研究とロシア子ども研究で因果関係があると考えら

れている乳児期/思春期前の TCDD 暴露と精子の質の低下の間の関連についてのエビデンス解析が

欠けていることについても検討した。EFSA の意見では詳細な議論が無いため根拠の統合は堅牢で

はない。 

ロシア子ども研究では PCDD-TEQ と PCDF-TEQ の間には有意な関連が観察されているが DL-

PCB-TEQ や Total –TEQでは有意な関連はないことについても検討した。COT はこれらの化合物の

作用機序を考えるとこのことは驚くべきことであると考える。もしこれが正しいなら、TEF の改

訂が必要である。そしてこの観察された関連をどう説明できるかについての議論もない。 

COT は HBGV の設定のためのクリティカルエンドポイントの選択と、可能であればヒトデータを

使うべきだということには合意するが、これがしっかりしたものだとは結論できない。また

HBGV の設定に使ったモデルにも合意する。設定された TWIについては、COT はこれが全集団に

適用できるかどうか疑問である。 

最後に、現在の TEF の再評価推奨に関しては、そのようなことが行われても EFSA の意見の結果

は変わらないだろうと COT は考える。 

 



表　MOE

物質 MOE 条件 機関、年度 POD

ベンゾ(a)ピレン 130,000-7,000,000 食品由来 COC, 2007 動物実験のBMDL10 0.1mg/kg 体重/日

6価クロム 9,100-90,000 食品由来 COC, 2007 動物実験のBMDL10

クロム 770,000-5,500,000 飲料水 COC, 2007 動物実験のBMDL10

1,2-ジクロロエタン 4,000,000-192,000,000 飲料水 COC, 2007 動物実験のBMDL10

ベンゾ(a)ピレン
17,000,000-

1 600 000 000
飲料水 COC, 2007 動物実験のBMDL10 0.1mg/kg 体重/日

1,2-ジクロロエタン 355,000 - 48,000,000 室内空気 COC, 2007 動物実験のBMDL10

ベンゾ(a)ピレン 10800-17900 食品由来 EFSA, 2008 動物実験のBMDL10 0.07mg/kg 体重/日

PAH2 15,900 平均的摂取群 EFSA, 2008 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

PAH4 17,500 平均的摂取群 EFSA, 2008 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH8 17,000 平均的摂取群 EFSA, 2008 動物実験のBMDL10 0.49mg/kg 体重/日

カルバミン酸エチル 18,000 アルコール以外 EFSA, 2007 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

カルバミン酸エチル >600 ブランデーとテキーラを飲む人 EFSA, 2007 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

アクリルアミド 78-310 ラット乳腺腫瘍を指標 JECFA, 2010 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 50－200 非発がん影響（神経形態） JECFA, 2010 動物実験のNOAEL 0.2mg/kg 体重/日

アクリルアミド 45－180 マウスハーダー腺腫瘍 JECFA, 2010 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

カルバミン酸エチル 20,000 平均的摂取群 JECFA, 2005 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

カルバミン酸エチル 3,800 高摂取群 JECFA, 2005 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

アクリルアミド 133-429 オランダの2-6才の子ども RIVM, 2009 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

アクリルアミド 300-1,000 オランダの1-97才 RIVM, 2009 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

アフラトキシンB1 63-1,130 オランダの2-6才の子ども RIVM, 2009 動物実験のBMDL10 0.16x 10-3mg/kg 体重/日

フラン 480-960 食品由来 JECFA, 2010 動物実験のBMDL10 0.96mg/kg 体重/日

食品中ヒ素 余裕はない ヨーロッパの平均的消費者（注１）（注2） EFSA, 2009 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

食品中ヒ素 1.1-33 フランス成人平均 ANSES, 2011 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

食品中ヒ素 0.6-17 フランス成人95パーセンタイル ANSES, 2011 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

食品中ヒ素 0.8-27 フランス子ども平均 ANSES, 2011 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

食品中ヒ素 0.4-13 フランス子ども95パーセンタイル ANSES, 2011 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

アクリルアミド 419-721 フランス成人平均 ANSES, 2011 動物実験のBMDL10 0.18-0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 176-304 フランス成人95パーセンタイル ANSES, 2011 動物実験のBMDL10 0.18-0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 261-449 フランス子ども平均 ANSES, 2011 動物実験のBMDL10 0.18-0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 100-172 フランス子ども95パーセンタイル ANSES, 2011 動物実験のBMDL10 0.18-0.31mg/kg 体重/日

PAH4 113409-230041 フランス成人 ANSES, 2011 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 72433-150509 フランス子ども ANSES, 2011 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

無機ヒ素 9-32 香港平均 CFS, 2012 ヒト疫学データのBMDL05  3.0 µg/kg 体重/日（注３）

無機ヒ素 5-18 香港高摂取群 CFS, 2012 ヒト疫学データのBMDL05  3.0 µg/kg 体重/日

PAH4 186800-138800 英国乳児、野菜果物由来、平均暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 68800-50900 英国乳児、野菜果物由来、97.5パーセンタイル暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 145900-119700 英国幼児、野菜果物由来、平均暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 74600-63900 英国幼児、野菜果物由来、97.5パーセンタイル暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 202400-166700 英国若者、野菜果物由来、平均暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 102400-84200 英国若者、野菜果物由来、97.5パーセンタイル暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 323800-267700 英国成人、野菜果物由来、平均暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 179900-149800 英国成人、野菜果物由来、97.5パーセンタイル暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 269800-223700 英国ベジタリアン、野菜果物由来、平均暴露群 FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 157400-129300
英国ベジタリアン、野菜果物由来、97.5パーセンタイル暴
露群

FSA, 2012 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 27600-15500 英国人全食品由来平均－97.5パーセンタイル EFSA 2008 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH8 45,606 成人
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

動物実験のBMDL10 0.49mg/kg 体重/日

PAH8 40,078 子ども
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

動物実験のBMDL10 0.49mg/kg 体重/日

PAH8 44,081 10代の若者
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

動物実験のBMDL10 0.49mg/kg 体重/日

B(a)P 56,147 成人
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

動物実験のBMDL10 0.07mg/kg 体重/日

B(a)P 51,050 子ども
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

動物実験のBMDL10 0.07mg/kg 体重/日

B(a)P 58,906 10代の若者
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

動物実験のBMDL10 0.07mg/kg 体重/日

ヒ素 0.77-20.5(注4) 男性
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ヒ素 0.66-17.7 女性
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ヒ素 0.32-8.6 子ども
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ヒ素 0.66-17.7 十代少年
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ヒ素 0.73-19.5 十代少女
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ヒ素 0.75-20 65才以上男性
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ヒ素 0.83-22 65才以上女性
カタルーニャ州食品
安全機関,2012

ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

アクリルアミド 947-339（注5） 1才未満 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 328-132 1-3才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 335-144 4-8才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 452-192 9-13才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 562-220 14-18才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 694-270 19-30才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 806-368 31-50才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 1070-545 51-70才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 1274-651 71才以上 ヘルスカナダ, 2012 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day

アクリルアミド 853-305 1才未満 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 296-119 1-3才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 302-130 4-8才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 407-173 9-13才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 506-198 14-18才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 625-243 19-30才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 726-331 31-50才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 963-490 51-70才 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 1146-586 71才以上 ヘルスカナダ, 2012 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

鉛 0.9-1.9 母乳のみを飲んでいる乳児 COT2012(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 1.6-10 ミルクのみを飲んでいる乳児 COT2012(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 1.3-5 ミルクと離乳食 COT2012(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 1.9-6.3 水 COT2012(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 0.2-0.9 土壌 COT2012(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 100-833 空気 COT2012(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 3 香港平均、食事のみ CFS, 2013
ヒト疫学データの血圧1mmHg上昇（JECFA2010）1.2 μg/kg
bw/day

鉛 6 香港高摂取群　食事のみ CFS, 2013
ヒト疫学データの血圧1mmHg上昇（JECFA2010）1.2 μg/kg
bw/day

無機ヒ素 3 ベルギー成人 AFSCA, 2013 BMDL01: 0.3μg/kg 体重/日
無機ヒ素 68 ベルギー成人 AFSCA, 2013 BMDL01: 7.5μg/kg 体重/日
鉛 4.2-11.5 ベルギー成　平均-95パーセンタイル AFSCA, 2013 心血管系影響(BMDL01 = 1.50 μg/kg 体重/日)
鉛 1.8-4.8 ベルギー成人 AFSCA, 2013 神経毒性(BMDL10 = 0,63 μg/kg 体重/日)

鉛 0.5-1.2 ベルギー幼児2.5-6.5才 AFSCA, 2013 ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)
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鉛 1 ベルギー乳児　3か月 AFSCA, 2013 ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

アクリルアミド 847 香港平均 CFS, 2013
動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日（マウス雄のハー

ダー腺腫瘍）

アクリルアミド 1,459 香港平均 CFS, 2013 動物実験のBMDL10 0.18mg/kg 体重/日

アクリルアミド 334 香港高摂取群 CFS, 2013
動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日（ラット雌の乳腺腫

瘍）

アクリルアミド 576 香港高摂取群 CFS, 2013 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

クロム（VI）  3100 - 21000 飲料水 乳児 EFSA, 2014
マウス小腸の腺腫とがんの合計のBMDL10 1.0 mg

Cr(VI)/kg b.w. per day

クロム（VI） 3100 - 21000 飲料水　幼児 EFSA, 2014
マウス小腸の腺腫とがんの合計のBMDL10 1.0 mg

Cr(VI)/kg b.w. per day

クロム（VI） 6600 - 360000 飲料水　その他の子ども EFSA, 2014
マウス小腸の腺腫とがんの合計のBMDL10 1.0 mg

Cr(VI)/kg b.w. per day

クロム（VI） 6300 - 71000 飲料水　全年齢 EFSA, 2014
マウス小腸の腺腫とがんの合計のBMDL10 1.0 mg

Cr(VI)/kg b.w. per day
アクリルアミド 50-220 9ヶ月、平均 FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 30-110 9ヶ月、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 60-110 2-5才、平均 FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 40-70 2-5才、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 80-160 6-12才、平均 FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 50-90 6-12才、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 120-240 13-16才、平均 FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 80-130 13-16才、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 130-310 17才以上、平均 FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day
アクリルアミド 80-150 17才以上、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験の非発がん影響のNOAEL 200 microg/kg bw/day

アクリルアミド 80-330 9ヶ月、平均 FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 40-170 9ヶ月、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 90-180 2-5才、平均 FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 60-110 2-5才、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 130-240 6-12才、平均 FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 80-140 6-12才、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 190-370 13-16才、平均 FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 120-200 13-16才、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 190-370 17才以上、平均 FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

アクリルアミド 130-480 17才以上、90パーセンタイル FSANZ, 2014 動物実験のBMDL10 0.31mg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 7373-12268 ドイツの平均的お茶摂取 BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 22118-36803 そのうちハーブティーによるもの BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 1475-2454 比較的頻繁にいろいろなお茶を飲む BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 2458-4089 そのうちハーブティーによるもの BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 2368-2699 特定ブランドのハーブを平均的頻度で飲む BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 7104-8098 そのうちハーブティーによるもの BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 474-540 特定ブランドのハーブを頻繁に飲む BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

ピロリジジンアルカロイド 789-900 そのうちハーブティーによるもの BfR, 2013
ラシオカルピンの動物実験での発がんのBMDL10 0.073 mg
PA/kg bw/day

アクリルアミド 143-500 7-15才、50-99パーセンタイル RIVM, 2014 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

アクリルアミド 214-1000 16-69才、50-99パーセンタイル RIVM, 2014 動物実験のBMDL10 0.3mg/kg 体重/日

アクリルアミド 95-333 7-15才、50-99パーセンタイル RIVM, 2014 動物実験のNOAEL 0.2 mg/kg 体重/日（神経毒性）
アクリルアミド 143-667 16-69才、50-99パーセンタイル RIVM, 2014 動物実験のNOAEL 0.2 mg/kg 体重/日（神経毒性）
アクリルアミド 1,303 成人(15歳以上)平均 AFSCA, 2014 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 896 ティーンエイジャー(12.5～17.5歳)平均 AFSCA, 2014 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 597 子供(2.5～6.5歳)平均 AFSCA, 2014 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 287 成人(15歳以上)97.5パーセンタイル AFSCA, 2014 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 198 ティーンエイジャー(12.5～17.5歳)97.5パーセンタイル AFSCA, 2014 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 133 子供(2.5～6.5歳)97.5パーセンタイル AFSCA, 2014 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)

アクリルアミド 515 成人(15歳以上)平均 AFSCA, 2014 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 354 ティーンエイジャー(12.5～17.5歳)平均 AFSCA, 2014 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 236 子供(2.5～6.5歳)平均 AFSCA, 2014 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 113 成人(15歳以上)97.5パーセンタイル AFSCA, 2014 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 78 ティーンエイジャー(12.5～17.5歳)97.5パーセンタイル AFSCA, 2014 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 53 子供(2.5～6.5歳)97.5パーセンタイル AFSCA, 2014 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

ニッケル 10未満 子ども平均急性摂取量 3.4-14.3 µg Ni/kg b.w EFSA, 2015
ニッケルアレルギーのヒトの急性暴露による皮膚炎誘発の
用量反応解析によるBMDL10 of 1.1 µg Ni/kg b.w

ニッケル 10未満 子ども95パーセンタイル8.6-35.0µg Ni/kg b.w EFSA, 2015
ニッケルアレルギーのヒトの急性暴露による皮膚炎誘発の
用量反応解析によるBMDL10 of 1.1 µg Ni/kg b.w

ニッケル 10未満 成人平均急性摂取量 2.5-4.9 µg Ni/kg b.w EFSA, 2015
ニッケルアレルギーのヒトの急性暴露による皮膚炎誘発の
用量反応解析によるBMDL10 of 1.1 µg Ni/kg b.w

ニッケル 10未満 成人95パーセンタイル5.5-11.8µg Ni/kg b.w EFSA, 2015
ニッケルアレルギーのヒトの急性暴露による皮膚炎誘発の
用量反応解析によるBMDL10 of 1.1 µg Ni/kg b.w

ピロリジジンアルカロイド 2333 - 101449 ハーブティー、平均摂取量 RIVM,2015 リデリインの動物での発がんのBMDL10 0.3mg/kg bw/day
ピロリジジンアルカロイド 1167 - 27668 ハーブティー、最悪シナリオ RIVM,2015 リデリインの動物での発がんのBMDL10 0.3mg/kg bw/day
ピロリジジンアルカロイド 5000 - 700000 ハーブサプリメント、推奨量の最小量 RIVM,2015 リデリインの動物での発がんのBMDL10 0.3mg/kg bw/day
ピロリジジンアルカロイド 500 - 210000 ハーブサプリメント、推奨量の最高量 RIVM,2015 リデリインの動物での発がんのBMDL10 0.3mg/kg bw/day

無機ヒ素 1-32
4ヶ月-1才、コメ製品の基準値を0.1mg/kgにしたコメライス
フレークを20g食べる

BfR, 2015 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 3-67
1-2才、コメ製品の基準値を0.1mg/kgにしたコメライスフ
レークを20g食べる

BfR, 2015 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 9-500 ドイツ子ども平均、コメ由来 BfR, 2015 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 2-143 ドイツ子ども95パーセンタイル、コメ由来 BfR, 2015 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 37-1000 ドイツ高齢者平均、コメ由来 BfR, 2015 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 12-320 ドイツ高齢者95パーセンタイル、コメ由来 BfR, 2015 ヒト疫学データのBMDL01  0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日

ニトロフラン代謝物（フラゾリドン） 2.9 × 10^5 幼児 EFSA, 2015
マウス気管腺がんのBMDL10 3.5 mg/kg bw/d,　AOZとして
1.6 mg/kg b.w. per day,

ニトロフラン代謝物（フラゾリドン） 6.2 × 10^5 成人 EFSA, 2015
マウス気管腺がんのBMDL10 3.5 mg/kg bw/d,　AOZとして
1.6 mg/kg b.w. per day,

ニトロフラン代謝物（フラゾリドン） 3.6 × 10^3 幼児 EFSA, 2015 血球アルカリホスファターゼへのBMDL 05  0.02 mg/kg
ニトロフラン代謝物（フラゾリドン）  7.7 × 10^3 成人 EFSA, 2015 血球アルカリホスファターゼへのBMDL 05  0.02 mg/kg

ニトロフラン代謝物（ニトロフラントイン） 5.4 × 106 幼児 EFSA, 2015
雄ラットの骨肉腫 のBMDL10  61 mg/kg b.w. per day (AHD
として29.5 mg/kg b.w. per day,)

ニトロフラン代謝物（ニトロフラントイン）  1.1 × 107 成人 EFSA, 2015
雄ラットの骨肉腫 のBMDL10  61 mg/kg b.w. per day (AHD
として29.5 mg/kg b.w. per day,)

ニトロフラン代謝物（ニトロフラントイン） 8.7 × 105 幼児 EFSA, 2015
非発がん影響（精子形成）最小投与量 10 mg/kg b.w. per
day ( AHDとして4.8 mg/kg b.w. per day,)

ニトロフラン代謝物（ニトロフラントイン） 1.8 × 106 成人 EFSA, 2015
非発がん影響（精子形成）最小投与量 10 mg/kg b.w. per
day ( AHDとして4.8 mg/kg b.w. per day,)

Ogataea polymorphaで発現させたFusarium
heterosporum由来リパーゼ

少なくとも1300 食品添加物としての使用 JECFA, 2015
ラット13週間試験での最大投与量（有害影響なし）と食事か
らの摂取量0.5 mg/kgとの比。これを根拠にADI「設定せず」

Bacillus licheniformisで発現させたPseudomonas
stutzeri由来マルトテトラヒドロラーゼ

少なくとも900 食品添加物としての使用 JECFA, 2015
ラット13週間試験での最大投与量（有害影響なし）と食事か
らの摂取量0.1 mg/kgとの比。これを根拠にADI「設定せず」

Rasamsonia emersonii由来ベータグルカナーゼとセル
ラーゼとキシラナーゼの混合物

少なくとも1000 食品添加物としての使用 JECFA, 2015
ラット13週間試験での最大投与量（有害影響なし）と食事か
らの摂取量0.08 mg/kgとの比。これを根拠にADI「設定せ

Disporotrichum dimorphosporum由来由来ベータグルカ
ナーゼとキシラナーゼの混合物

少なくとも280 食品添加物としての使用 JECFA, 2015
ラット13週間試験での最大投与量（有害影響なし）と食事か
らの摂取量0.7 mg/kgとの比。これを根拠にADI「設定せず」

非ダイオキシン様PCB 4.5-5000 成人 JECFA, 2015
短期や長期毒性試験での肝臓と甲状腺の僅かな病理組織
学的変化2.8–7 μg/kg bw per dayを体負荷に換算して計算

ピロリジジンアルカロイド 懸念が高い お茶とハチミツを多く摂る成人 JECFA, 2015 リデリインによる雌ラット血管肉腫BMDL10　 182 μg/kg bw
ピロリジジンアルカロイド 懸念が高い お茶を平均的に飲む子ども JECFA, 2015 リデリインによる雌ラット血管肉腫BMDL10　 182 μg/kg bw

Tagetes erecta由来ルテインエステル 1500以上 食品添加物としての使用 JECFA, 2014
ラット13週間試験での最大投与量（有害影響なし）と食事か
らの摂取量0.32 mg/kgとの比。これを根拠にADI「設定せ
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ペクチン 0.8-0.9 乳児用ミルクに食品添加物としての使用 JECFA, 2014
新生ブタへの3週間使用での摂食量減と体重増加抑制の
NOAEL ８４７mg/kgに対する提案されている使用量（0.5%）
は懸念となる

鉛 0.9-2.9 母乳のみを飲んでいる乳児（0-4ヶ月） COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 >4->6 ミルクのみを飲んでいる乳児（0-4ヶ月） COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 >1.9->3 4-12ヶ月総食事 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 >1.8->1 12-18ヶ月総食事 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 >1.1->1.5 18-24ヶ月総食事 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 >1.2-1.9 24-60ヶ月総食事 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 0.2-1.2 9-12ヶ月土壌由来 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 0.4-1.3 12-15ヶ月土壌由来 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 0.4-1.4 15-18ヶ月土壌由来 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 0.3-1.5 18-24ヶ月土壌由来 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 0.25-2 24-60ヶ月土壌由来 COT2015(案） ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

ヒ素 >44.8->66.7 0-4ヶ月の母乳のみの乳児 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日

ヒ素 2.4-3.4
0-4ヶ月のミルクのみの乳児（水のヒ素濃度中央値0.4
microg/L）

COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日

ヒ素 0.7-1.1
0-4ヶ月のミルクのみの乳児（水のヒ素濃度97.5パーセン
タイル2.1 microg/L）

COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日

ヒ素 0.6-1.5 4-12ヶ月総食事 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素 0.3-0.4 12-24ヶ月総食事 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素 0.3-0.5 24-60ヶ月総食事 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
無機ヒ素 30-15 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
無機ヒ素 5-4 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
無機ヒ素 10-6 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
無機ヒ素 2-2 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
無機ヒ素 800-400 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  8µg/kg 体重/日
無機ヒ素 133-100 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  8µg/kg 体重/日
無機ヒ素 267-160 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  8µg/kg 体重/日
無機ヒ素 62-57 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  8µg/kg 体重/日

鉛 16-5 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL10  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

鉛 6-3 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL10  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

鉛 38-13 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  1.5 µg/kg 体重/日(血圧)

鉛 14-7 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  1.5 µg/kg 体重/日(血圧)

鉛 13-3 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

鉛 6-2 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(IQ)

アクリルアミド 2606-1143 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 842-419 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 753-603 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
アクリルアミド 344-302 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)

アクリルアミド 1030-452 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 333-166 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 298-238 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 136-119 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アフラトキシン 734-16 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 BMDL10 170ng/kg 体重/日

アフラトキシン 218-6 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 BMDL10 170ng/kg 体重/日

アフラトキシン 303-25 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 BMDL10 170ng/kg 体重/日

アフラトキシン 115-14 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 BMDL10 170ng/kg 体重/日

PAH4 326393-82330 アイルランド成人平均 FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 39788-45045 アイルランド成人97.5パーセンタイル FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 59671-63199 アイルランド子ども平均 FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 91460-37775 アイルランド子ども97.5パーセンタイル FSAI, 2016 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

アクリルアミド >400 母乳のみの乳児、UpperBound COT, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド >1000 母乳のみの乳児、UpperBound COT, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)

アクリルアミド 1,800 ミルクのみの乳児、LowerBound COT, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド >500 ミルクのみの乳児 COT, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)

アクリルアミド 50-280 1-5才の幼児 COT, 2016 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド >100 1-5才の幼児 COT, 2016 神経毒性(BMDL10 = 0,43 mg/kg 体重/日)
ヒ素(無機、DMA含む) 0.7-6.7 0-4ヶ月乳児、水や土壌由来を含む全ての暴露 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.9-2.8 4-6ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.6-1.6 6-9ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.5-1.2 9-12ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.2-0.4 12-15ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.3-0.4 15-18ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.2-0.4 18-24ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日
ヒ素(無機、DMA含む) 0.3-0.5 24-60ヶ月 COT2016(案) ヒト疫学データのBMDL01  0.3µg/kg 体重/日

グリシドール 25500-12800 乳児（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 25500-11300 幼児（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 34000-11300 その他子ども（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 51000-20400 青少年（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 51000-34000 成人（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 102000-34000 高齢者（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 102000-34000 超高齢者（平均のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 8500-4900 乳児（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 10200-5100 幼児（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 12800-6000 その他子ども（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 25500-9300 成人（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 34000-17000 青少年（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 51000-17000 高齢者（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 51000-14600 超高齢者（P95のmin-max　測定値は中央値使用） EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 54,000 ミルクしか飲まない乳児の平均濃度を使ったシナリオ EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 2,100 ミルクしか飲まない乳児のP95濃度を使ったシナリオ EFSA, 2016
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

ヘキサブロモシクロドデカン(HBCDDs) 20000-30000 母乳のみの乳児平均－ハイレベル COT2016(案)
新生マウスに単回投与した場合の大人になってからの行動
変化について体負荷を考慮して3microg/kg

ヘキサブロモシクロドデカン(HBCDDs) 500-700 ミルクのみの乳児平均－ハイレベル COT2016(案)
新生マウスに単回投与した場合の大人になってからの行動
変化について体負荷を考慮して3microg/kg

ヘキサブロモシクロドデカン(HBCDDs) 2000-10000 市販乳児用食品 COT2016(案)
新生マウスに単回投与した場合の大人になってからの行動
変化について体負荷を考慮して3microg/kg

ヘキサブロモシクロドデカン(HBCDDs) 20,000 乳幼児、空気由来 COT2016(案)
新生マウスに単回投与した場合の大人になってからの行動
変化について体負荷を考慮して3microg/kg

ヘキサブロモシクロドデカン(HBCDDs) 2-700 乳幼児、ダスト由来、平均－ハイレベル COT2016(案)
新生マウスに単回投与した場合の大人になってからの行動
変化について体負荷を考慮して3microg/kg

PAH4 57000-110000 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 66000-110000 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 57000-93000 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

PAH4 58000-90000 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.34mg/kg 体重/日

アクリルアミド 200-1200 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日
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アクリルアミド 200-600 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 200-400 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 100-200 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

フラン 3429-6857 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.96mg/kg 体重/日

フラン 744-1600 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.96mg/kg 体重/日

フラン 632-1143 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.96mg/kg 体重/日

フラン 1231-2595 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） 動物実験のBMDL10 0.96mg/kg 体重/日

アフラトキシン 21-∞ 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） BMDL10 170ng/kg 体重/日

アフラトキシン 27-∞ 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） BMDL10 170ng/kg 体重/日

アフラトキシン 29-∞ 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） BMDL10 170ng/kg 体重/日

アフラトキシン 41-35000 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） BMDL10 170ng/kg 体重/日

無機ヒ素 0.6-3.2 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  0.3 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 0.7-1.6 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  0.3 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 0.4-1.0 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  0.3 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 1.0-1.7 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  0.3 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 17.0-86.0 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 18.2-43.5 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 9.5-25.8 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  8 µg/kg 体重/日

無機ヒ素 26.0-46.0 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL01  8 µg/kg 体重/日

鉛 3-13 1-4ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL10  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

鉛 2-5 5-6ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL10  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

鉛 2-4 7-12ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL10  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

鉛 2-3 13-36ヶ月、平均-90パーセンタイル ANSES,2016（iTDS） ヒト疫学データのBMDL10  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

グリシドール 8000-24000 成人平均(LB-UB) JECFA83(2016)
雄ラット精巣鞘膜/腹膜中皮腫のBMDL10 　2.4 mg/kg 体重
/日

グリシドール 3000-12000 成人高摂取群(LB-UB) JECFA83(2016)
雄ラット精巣鞘膜/腹膜中皮腫のBMDL10 　2.4 mg/kg 体重
/日

グリシドール 2400-12000 こども平均(LB-UB) JECFA83(2016)
雄ラット精巣鞘膜/腹膜中皮腫のBMDL10 　2.4 mg/kg 体重
/日

グリシドール 1100-6000 こども高摂取群(LB-UB) JECFA83(2016)
雄ラット精巣鞘膜/腹膜中皮腫のBMDL10 　2.4 mg/kg 体重
/日

グリシドール 670-24000 乳児平均(LB-UB) JECFA83(2016)
雄ラット精巣鞘膜/腹膜中皮腫のBMDL10 　2.4 mg/kg 体重
/日

グリシドール 490-8000 乳児高摂取群(LB-UB) JECFA83(2016)
雄ラット精巣鞘膜/腹膜中皮腫のBMDL10 　2.4 mg/kg 体重
/日

ステリグマトシスチン 9400-530000 成人平均(LB-UB) JECFA83(2016) 雄ラット肝血管肉腫のBMDL10　0.16mg/kg体重/日
ステリグマトシスチン 4700-270000 成人高摂取群(LB-UB) JECFA83(2016) 雄ラット肝血管肉腫のBMDL10　0.16mg/kg体重/日
ステリグマトシスチン 4700-5000 アフリカ成人高摂取群(LB-UB) JECFA83(2016) 雄ラット肝血管肉腫のBMDL10　0.16mg/kg体重/日

アクリルアミド 59-120 1.5-3才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 65-120 4-6才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 77-160 7-10才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 110-230 11-18才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 160-300 19+才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.17mg/kg 体重/日

アクリルアミド 150-310 1.5-3才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.43mg/kg 体重/日(非がん）

アクリルアミド 170-310 4-6才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.43mg/kg 体重/日(非がん）

アクリルアミド 200-390 7-10才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.43mg/kg 体重/日(非がん）

アクリルアミド 290-570 11-18才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.43mg/kg 体重/日(非がん）

アクリルアミド 390-770 19+才、平均-97.5パーセンタイル FSA,2017 動物実験のBMDL10 0.43mg/kg 体重/日(非がん）

鉛 1.5-0.9 18～69才の成人、中央値-97.5パーセンタイル RIVM, 2017 ヒト疫学データのBMDL01  0.63 µg/kg 体重/日(慢性腎疾患)

鉛 3.7-2.1 18～69才の成人、中央値-97.5パーセンタイル RIVM, 2017
ヒト疫学データのBMDL01  1.5 µg/kg 体重/日(心臓血管系

影響)

鉛 0.57-0.38 2～6才のこども、中央値-97.5パーセンタイル RIVM, 2017
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒

性)

鉛 0.66-0.38 7才のこども、中央値-97.5パーセンタイル RIVM, 2017
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒

性)

鉛 1.3-0.71 出産可能年齢の女性、中央値-97.5パーセンタイル RIVM, 2017
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒

性)

ピロリジジンアルカロイド >1,000,000-5,537 乳児平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド >1,000,000-4,897 幼児平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 338,571-6,910 その他子ども平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 790,000-9,080 青少年平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 1,185,000-8,229 成人平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 79,000-5,940 高齢者平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 60,769-5,670 超高齢者平均min LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド >1,000,000-1,280 乳児95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド >1,000,000-1,107 幼児95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 71,818-1,887 その他子ども95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 296,250-2,492 青少年95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 215,455-1,975 成人95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 15,490-1,922 高齢者95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

ピロリジジンアルカロイド 14,906-1,863 超高齢者95パーセンタイルmin LB–max UB（注） EFSA, 2017
雌ラットのリデリイン投与による肝血管肉腫のBMDL10 であ
る237 μg/kg 体重/日

タキシフォリンに富むカラマツ抽出物の新規食品として
の使用

1000程度 全ての集団で95パーセンタイル EFSA, 2017
亜慢性毒性試験の最高投与量1,500 mg/kg bw（有害影響
なし）

タキシフォリンに富むカラマツ抽出物の新規食品として
の使用

660 成人 EFSA, 2017
亜慢性毒性試験の最高投与量1,500 mg/kg bw（有害影響
なし）

タキシフォリンに富むカラマツ抽出物の新規食品として
の使用

460 子ども97.5パーセンタイル EFSA, 2017
亜慢性毒性試験の最高投与量1,500 mg/kg bw（有害影響
なし）

フラン 65-459 平均暴露、乳児 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 35-238 95パーセンタイル暴露、乳児 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 99-292 平均暴露、幼児 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 60-189 95パーセンタイル暴露、幼児 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 124-338 平均暴露、その他の子ども EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 75-222 95パーセンタイル暴露、その他の子ども EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 207-584 平均暴露、青少年 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 111-338 95パーセンタイル暴露、青少年 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 119-584 平均暴露、成人 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 53-321 95パーセンタイル暴露、成人 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 105-536 平均暴露、高齢者 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d
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フラン 51-268 95パーセンタイル暴露、高齢者 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 91-495 平均暴露、超高齢者 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 67-238 95パーセンタイル暴露、超高齢者 EFSA, 2017
非がん影響：ラット2年試験の胆管繊維症のBMDL10 である
0.064 mg/kg bw/d

フラン 1328-9388 平均暴露、乳児 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 821-4868 95パーセンタイル暴露、乳児 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 2022-5974 平均暴露、幼児 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 1369-3866 95パーセンタイル暴露、幼児 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 2527-6917 平均暴露、その他の子ども EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 1752-4532 95パーセンタイル暴露、その他の子ども EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 4240-11948 平均暴露、青少年 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 2629-6917 95パーセンタイル暴露、青少年 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 2434-11948 平均暴露、成人 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 1114-6571 95パーセンタイル暴露、成人 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 2155-10952 平均暴露、高齢者 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 1051-5476 95パーセンタイル暴露、高齢者 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 1752-10110 平均暴露、超高齢者 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

フラン 1429-4868 95パーセンタイル暴露、超高齢者 EFSA, 2017
がん影響：雌マウス肝細胞腺腫とがんのBMDL10 である
1.31 mg/kg bw/d

ニトロソアミン 10000以上 ADI量を摂取した場合の亜硝酸由来内因性ニトロソアミン EFSA, 2017 BMDL10 for NDMA is 0.027 mg/kg bw per day
ニトロソアミン 10000より小さい 肉製品由来の外来ニトロソアミン EFSA, 2017
コンニャクグルコマンナン、キサンタンガム、アルギン酸
ナトリウムからなる新規食品

12 平均 EFSA, 2017 亜慢性毒性試験の無毒性量1.8 g/kg体重/日

コンニャクグルコマンナン、キサンタンガム、アルギン酸
ナトリウムからなる新規食品

6 95パーセンタイル EFSA, 2017 亜慢性毒性試験の無毒性量1.8 g/kg体重/日

新規食品ヒドロキシチロソール 100 3-9才の子ども EFSA, 2017 亜慢性毒性試験の無毒性量50mg/kg体重/日
新規食品ヒドロキシチロソール 200以上 生年、成人 EFSA, 2017 亜慢性毒性試験の無毒性量50mg/kg体重/日

グリシドール 12,369 6-11か月乳児 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 14,261 12-35か月 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 19,527 3-9才の子ども ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 41,176 10-17才 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 76,188 18-39才 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 86,996 40-64才 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 88,904 65-74才 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

グリシドール 77,054 妊婦 ACSA, 2018
雄ラットの腹膜中皮腫のT25の 10.2 mg/kg bw per day（T25
なのでMOEはBMDL10の2.5倍の2500を目安とする）

鉛 5.9-14.7 0.5-3才粉ミルク、平均－95パーセンタイル BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 5.6-12.2 0.5-1才粉ミルク BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 6.5-25.0 1-3才粉ミルク BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 6.2-12.5 0.5-3才調整済ミルク、平均－95パーセンタイル BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 5.4-10.4 0.5-1才調整済ミルク BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 8.6-16.7 1-3才調整済ミルク BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 9.1-31.3 0.5-3才粉末ベビーフード、平均－95パーセンタイル BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 7.8-20.8 0.5-1才粉末ベビーフード BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 15.2-50.0 1-3才粉末ベビーフード BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 13.5-45.5
0.5-3才そのまま食べられるベビーフード、平均－95パー
センタイル

BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 11.1-29.4 0.5-1才そのまま食べられるベビーフード BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 35.7-83.3 1-3才そのまま食べられるベビーフード BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 4.1-8.1 0.5-3才ミルクとベビーフード、平均－95パーセンタイル BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 4.0-6.3 0.5-1才ミルクとベビーフード BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

鉛 4.8-12.8 1-3才ミルクとベビーフード BfR, 2018
ヒト疫学データのBMDL01  0.5 µg/kg 体重/日(発達神経毒
性)

合成メチルオイゲノール 64,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験での肝発がんのBMDL10 7.7mg/kg/d
ベンゾフェノン 2,100,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験でのラットの腫瘍頻度増加
ベンゾフェノン 4,700,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験での雄マウスの腫瘍頻度増加
ベンゾフェノン 5,600,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験での雌マウスの腫瘍頻度増加
ベンゾフェノン 20,000 ゴム調理器具への可塑剤としての使用 FDA, 2018 NTP試験でのラットの腫瘍頻度増加
ベンゾフェノン 53,000 ゴム調理器具への可塑剤としての使用 FDA, 2018 NTP試験での雄マウスの腫瘍頻度増加
ベンゾフェノン 47,000 ゴム調理器具への可塑剤としての使用 FDA, 2018 NTP試験での雌マウスの腫瘍頻度増加
ミルセン 52,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験での雄ラットの腎腫瘍のBMDL10 64mg/kg/d
プレゴン 1,700,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験での雄マウスの腫瘍頻度増加
ピリジン 370,000 香料としての使用 FDA, 2018 NTP試験でのラットの腫瘍頻度増加 14mg/kg/d

PAH2: ベンゾ(a)ピレンくクリセン、PAH4:ベンゾ(a)ピレン、クリセン、ベンズ(a)アントラセン、ベンゾ(b)フルオランテン
PAH8:ベンゾ(a)ピレン、ベンズ(a)アントラセン、ベンゾ(b)フルオランテン、ベンゾ(k) フルオランテン、ベンゾ(ghi)ペリレン、 クリセン、ジベンズ(a,h)アントラセン及びインデノ([1,2,3-cd)ピレン
注１：BMDL01が 0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日に対して推定摂取量0.13～ 0.56 µg/kg 体重/日

注２：BMDL01が 0.3 ～ 8 µg/kg 体重/日に対して推定摂取量0.37～ 1.22 µg/kg 体重/日。

なお海藻を食べる人達は4 µg/kg 体重/日程度になる可能性があり米を食べる3才未満の子どもは成人の2-3倍になる
注３：香港が使用しているPODはJECFAが2010年に設定したもの、香港によれば香港の食事からの無機ヒ素摂取量は日本人の約半分
注4：数字が小さい方はPODに0.3を使用、大きい方は8を使用
注5：平均摂取量と90パーセンタイルの値
略語
COC：食品、消費者製品、環境中化学物質のがん原性に関する科学委員会（英国）
ANSES：フランス食品環境労働衛生安全庁
EFSA：欧州食品安全機関
FSA：英国食品基準庁
JECFA：FAO/WHO合同食品添加物専門家会議
RIVM：オランダ 国立公衆健康環境研究所
CFS：香港食物環境衛生署食品安全センター
BfR：ドイツ連邦リスク評価研究所
AFSCA:ベルギー連邦フードチェーン安全庁
FSAI：アイルランド食品安全局
ACSA：スペインカタルーニャ州食品安全機関
FDA：米食品医薬品局
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BMDL：ベンチマーク用量95%信頼下限値
BMDL10は腫瘍発生が10%増加するBMDL

NOAEL：無影響量、有害影響が観察されない最高投与量

(LB-UB)
Lower bound-Upper

bound

min LB–max UB
minimum LB–maximum

UB
個々の食品ごとのばらつきと摂取量の違いの両方で大き
く異なる、Nが少ない
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厚生労働科学研究費補助金（食品の安全確保推進研究事業） 

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 

（H28-食品-指定-010） 

研究分担報告書（総合報告書） 

 

研究分担課題：リスクを考慮した摂取量推定手法開発 

 

研究分担者 穐山浩 国立医薬品食品衛生研究所 食品部 

 

協力研究者 

国立医薬品食品衛生研究所食品部：松田りえ子、

堤智昭、原朋子、小堀さとみ 

 

A. 研究目的 

 現在までに厚生労働科学研究により蓄積され

た魚介類のダイオキシン類濃度データと、食品

摂取頻度・摂取量調査の特別集計データを利用

して、さらに具体的食品摂取量を用い精密化し

たモンテカルロシミュレーション法による確

率論的摂取量推定を実施することを目的とし

た。モンテカルロ法とは、積分のような数値計

算やシミュレーションを、乱数を用いて行う方

法である。非常に多数の試行から推定値を得ら

れるのが利点である。摂取量推定にあたっては、

小児（1～6 歳）、学童（7-14 歳）、青年（15-19
歳）、成人（20 歳以上）の年代集団別の魚介類か

らのダイオキシン類摂取量を推定した。 

 

B. 研究方法 

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、成人

32787 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、それ

ぞれの摂取量を算出した。1 歳以上の全年齢層

の算出に加え（全年齢）、1 歳から 6歳の小児

のみ（小児）の摂取量も算出した。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。 

 

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。 

 

要旨 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

ンにより各年代別（小児、学童、青年、成人）の摂取量を推定した。小児（1～6 歳）、学童（7-
14 歳）、青年（15-19 歳）、成人（20 歳以上）の中央値は 0.16 pg TEQ/kg/day、0.19 pg TEQ/kg/day、
0.10 pg TEQ/kg/day及び 0.32 pg TEQ/kg bw/day であった。両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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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

の平均体重（小児 16.0 kg、学童 36.5 kg、青年

56.5 kg、成人 58.6 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 

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）、青年（15-19 歳）及び成人（20 歳

以上）の魚介類からのダイオキシン類予測一日

摂取量のグラフを図 1～図 4に示した。ND=0と

し、全年齢層の日本人平均体重は 55.1kg、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、成人

の平均体重は 58.6㎏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。 
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 4.94 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。成人層の中央値

は 0.32 pg TEQ/kg/day、95％タイル値は 5.24 

pg TEQ/kg/dayであった。青年層では、魚の喫

食量が低いことが、中央値が一番低い要因と考

えられる。 

 青年層を除く小児層、学童層、成人層のダイ

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 

 小児層、学童層及び成人層の 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

摂取頻度が著しく高いと、TDI を超えてしまう

ことが判明した。しかしながら、魚の栄養価の

ベネフィットを考慮すると、魚の喫食量を極端

に減らすことではなく、食品の摂取量や摂取頻

度のバランスを心掛けることがダイオキシン

のリスク低減化に重要と考えられた。 

 

E. 結論 

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、青年層の中央値は 0.10 pg 

TEQ/kg/day及び成人層の中央値は 0.32 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。 

 

F. 研究発表 

1. 論文発表 

特になし。 

  

2. 学会発表 

 特になし。 
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G. 知的財産権の出願，登録状況 

特になし。 

 

H. 健康危機情報 

特になし。 

 



 102 

 

 

図 1 魚介類からのダイオキシン類予測摂取量（小児） 

 

 

 

図 2 魚介類からのダイオキシン類予測摂取量（学童） 
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図 3 魚介類からのダイオキシン類予測摂取量（青年） 

 

 

 

図 4 魚介類からのダイオキシン類予測摂取量（成人） 
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