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研究要旨：①マーケットバスケット方式によるトータルダイエット（TD）試料を用いて、ダイオキシン類

(PCDD/PCDFs及びCo-PCBs)の国民平均一日摂取量を推定した。体重（50 kgと仮定）あたりのダイオキシン類の全国

平均摂取量は0.40（範囲：0.11～0.91） pg TEQ/kg bw/dayと推定された。10群（魚介類）からのダイオキシン類

摂取量が全体の約9割を占めていた。摂取量推定値の平均は、日本の耐容一日摂取量（4 pg TEQ/kg bw/day）の約

10%であった。摂取量推定値の最大は0.91 pg TEQ/kg bw/dayであり、平均値の約2.3倍となり、耐容一日摂取量の

23%程度に相当した。また、同一機関であっても推定されるダイオキシン類摂取量に1.5～3.2倍の開きがあり、10

群及び11群に含まれている食品のダイオキシン類濃度が摂取量に大きな影響を与えていた。②PCBs：マーケット

バスケット方式によるトータルダイエット（TD）試料を用いて、ポリ塩化ビフェニル（PCBs）の国民平均一日摂

取量を推定した。総PCBsの全国平均摂取量は、321 ng/person/dayと推定された。体重（50 kgと仮定）あたりでは

6.4 ng/kg bw/dayと推定され、この値は日本の暫定耐容一日摂取量（TDI）の0.1%程度であった。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32%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296 ng/person/day、NDL-PCBsの指標異性体として用いられる6異性体の全国平均

摂取量は100 ng/person/dayと推定された。③有害元素：2019 年にマーケットバスケット (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、ヒ素 (総ヒ素および無機ヒ素(iAs)を含むヒ素化学種)、カドミ

ウム、水銀 (総水銀及びメチル水銀 (Me-Hg))、鉛を含む33元素および5化学種の全国・全年齢層における平均摂

取量 (推定1日摂取量) を推定した。各元素類の推定1日摂取量は、B: 1458 μg person-1 day-1，Al: 1845μg 

person-1 day-1，Cr: 25.6 μg person-1 day-1，Mn: 4162 μg person-1 day-1，Co: 10.5 μg person-1 day-1，Ni: 

175 μg person-1 day-1，As: 291 μg person-1 day-1，iAs: 19.6 μg person-1 day-1，Se: 109 μg person-1 day-

1，Mo: 207 μg person-1 day-1，Cd: 17.7 μg person-1 day-1，Sn: 408 μg person-1 day-1，Sb: 0.30 μg person-

1 day-1，Ba: 420 μg person-1 day-1，Hg: 6.05 μg person-1 day-1，Me-Hg: 4.29 μg person-1 day-1，Pb: 12.2 

μg person-1 day-1，U: 1.49 μg person-1 day-1であった。耐用摂取量等のHealth Based Guideline Value (HBGV) 

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

対HBGV比) を求めた。対HBGV比はiAsの120%を筆頭に、Ni，Moが60%以上、Se，Baが40%以上、B，Cd，Me-Hgが30%以

上となった。さらに、鉛、カドミウム、総ヒ素、総水銀については、1977年以後に推定された摂取量の経年変化の

情報を更新した。また、Pbの摂取量評価においては、ベイズ法を併用した二次元モンテカルロシミュレーションに

よる確率論的摂取量評価についても検討を試みた。④国内で市販されている一食分試料（弁当類）からのポリ塩化

ビフェニル（PCBs）摂取量の調査を行った。弁当一食あたりの総PCBs摂取量は、平均値が931 ng/食、中央値が343 

ng/食、範囲が37～9,320 ng/食であった。全ての弁当試料において魚介類部分に由来する総PCBs摂取量が多く、弁

当全体に占める割合は85～99%であった。日本の暫定耐容一日摂取量（TDI）と比較すると、総PCBs摂取量の平均値

は暫定TDIの0.4%、中央値は暫定TDIの0.1%、最大値は暫定TDIの3.7%であった。参考としてより厳しいWHOのTDIと

比較すると、平均値はWHO TDIの93%、中央値はWHO TDIの34%であった。個々の弁当試料についてみた場合は、6試

料の総PCBs摂取量がWHO TDIを超過していた。また、リスク評価のための情報が不足している非ダイオキシン様

PCBsの摂取量は、平均値が861 ng/食、中央値が317 ng/食、範囲が35～8,592 ng/食であった。⑤国内で購入した

一食分試料（弁当類）の分析を通じて、塩素系難燃剤であるデクロラン類及び臭素系難燃剤であるヘキサブロモシクロドデ

カン（HBCDｓ）、ポリ臭素化ジフェニルエーテル（PBDEs）の摂取量調査を目的として行った。デクロラン類はDechlorane 

602 (Dec 602)、Dechlorane 603 (Dec 603)、Dechlorane 604 (Dec 604)、Dechlorane Plus (DP、syn体とanti体の2種異性体)

、Chlordene Plus (CP)及びDechloraneの計7種類を調査対象とした。HBCDsはα体、β体及びγ体の3種類を、PBDEsは3

～10臭素化物の35化合物を調査対象とした。一食分試料（弁当類）として、生食用魚介類を含むにぎり寿司 17種類、巻き

寿司 1種類、ちらし寿司 4種類、海鮮丼 3種類の合計25種類の商品を購入した。弁当の内容物を、魚介類部分とそれ以

外（米飯等）に分け、各々を均一化して分析試料とした。一食分の試料重量から、ハロゲン系難燃剤の一食当たりの摂取

量を求めた。HBCDsの摂取量は平均値が34 ng/食、中央値が22 ng/食、範囲が2～190 ng/食、デクロラン類の摂取量は

平均値が8 ng/食、中央値が6 ng/食、範囲が1～35 ng/食、PBDEsの摂取量は平均値が39 ng/食、中央値が23 ng/食、範

囲が2～288 ng/食であった。一食あたりの摂取量を各々の有害性評価値と比較したところ、HBCDsの摂取量は0.00008～

0.008％、PBDEsの摂取量は0.08～11.5％であった。また、Dechloraneの参照用量（RfD）に対するデクロラン類の摂取量は

0.01～0.35％であった。⑥食品中のダイオキシン類分析の迅速化・省力化を目的として、自動前処理装置を用いた分

析法を検討した。魚試料のアルカリ分解抽出液を硫酸処理し、自動前処理装置により精製した。ノンオルトPCBs

及びPCDD/PCDFs分画については、一部のダイオキシン類異性体（1,2,3,7,8-PeCDF、1,2,3,4,7,8－HxCDF）に夾雑

物の影響が認められたため、自動前処理装置による精製を２回行った。自動前処理装置を用いてスズキとボラを

分析し、従来法（オープンカラム精製）とダイオキシン類の各異性体濃度を比較した。自動前処理装置の各異性体
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濃度の平均値は、従来法に対してスズキで90～107%、ボラで97～111%であり良く一致していた。さらに、種々の魚

試料（5種）を用いて自動前処理装置と従来法における異性体濃度の比較（各n = 1）を行った。自動前処理装置の

異性体濃度は、殆どの異性体について従来法の±20%以内となった。また、これらの魚試料の毒性当量濃度につい

ても比較した結果、自動前処理装置の各魚試料の毒性当量濃度は従来法に対して98～105%であった。次に、ヒラメ

を用いてダイオキシン類の添加回収試験を実施した結果、分析対象となる異性体における真度は90～106%、併行

精度は0.9～5.7%と良好であった。さらに、認証標準試料（キングサーモン）を分析した結果、定量下限値以上とな

った異性体は全て認証値又は参考値の平均値±2SDの範囲内であった。以上の結果から、ノンオルトPCBs及び

PCDD/PCDFs分画については2回の精製が必要であったものの、自動前処理装置は魚中のダイオキシン類分析の迅

速化・省力化に有効であると考えられた。⑦「ワクチン免疫応答とPFASの関連性」及び「PFAS食品分析の学術的

論文の総括」を調査検討した。また、液体クロマトグラフィータンデム質量分析法（LC-MS/MS）を用いた、国内

市販の飲料食品についてモニタリング調査した結果、いずれも厚生労働省の示す水質管理目標設定項目のPFOS及

びPFOA合算値50 ng/L（暫定目標）よりも低いことが予想された。食品モニタリングに展開するため、PFBA及び

GenXを追加した26種類PFASの同時分析を構築することとした。一方で、装置内バックグランドをDelay Columnで

低減させ、前処理での汚染除去を試みた。本方法では、試料5 gを定量限界値0.1 ng/gとして評価可能と考える。⑧

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

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

量の計算では平均±標準偏差7.11±2.53pg-TEQ/g-fatであった。平均値の経緯をみると平成25（2013）年度以降、

横ばいで推移しており、それまで認められた漸減傾向が明らかではなくなってきていたが今年度の平均値も昨年

度とほぼ同様の値であった。⑨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た。また欧米でパーおよびポリフルオロ化合物（PFAS）についての研究

や評価にいくつか重要な進展があったのでその経緯をまとめた。⑩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ベイズ推

定を用いてパラメーター自体を分布として推定することで，二次元MCS (2D-MCS) を行った。小児（1-6）の摂取量

を推定した。小児におけるダイオキシン類推定摂取量の平均値は1.85 pg TEQ/kg/dayであった。小児の摂取量推

定の平均値は、TDIを下回っていた。 
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A. 研究目的 

食品中には、ダイオキシン類（DXNs）、有害

元素、PCB 類や副生成物などの有害物質が含ま

れている。食品中の有害物質の基準値設定の検

討を行うためには、汚染量実態・摂取量実態の

把握が重要である。国際規格設定には我が国の

汚染実態データは必須となっている。また

DXNs 対策特別措置法においては、食品の基準

値設定によるリスク管理でなく、摂取量調査に

よるリスク管理を行うことが方針となってお

り、継続した摂取量調査が求められている。本

研究ではトータルダイエット試料の分析によ

り濃度を明らかにし、食事を介した有害物質の

摂取量を推定することを目的とする。一部の有

害物質の摂取量に関しては継続的に推定し、摂

取量の経年的推移を明らかにする。また乳児に

おける DXNs 対策の検証や乳幼児への影響を

調べるために、人体汚染の指標として母乳中の

DXNs 濃度を分析し、その経年的な変化を調査

する。さらに母乳からの DXNs 等が乳幼児の発

育発達に与える影響を検討する。 

 

B. 研究方法 

Ⅰ.トータルダイエット試料の分析による塩素

化ダイオキシン類摂取量推定 

Ⅰ-1. 試料 

国民平均のダイオキシン類摂取量を推定す

るための TD 試料は、全国 7 地区の 8 機関で調

製した。厚生労働省が実施した平成 26 年～平

成 28 年の国民健康・栄養調査の地域別食品摂

取量（1 歳以上）を項目ごとに平均し、各食品

の地域別摂取量とした。食品は 14 群に大別し

て試料を調製した。各機関はそれぞれ約 120 品

目の食品を購入し、地域別食品摂取量に基づい

て、それらの食品を計量し、食品によっては調

理した後、食品群ごとに混合均一化したものを

試料とした。作製した TD 試料は、分析に供す

まで-20℃で保存した。 

 14 食品群の内訳は，次のとおりである。 

 

  1 群：米、米加工品 

  2 群：米以外の穀類、種実類、いも類 

  3 群：砂糖類、菓子類 

  4 群：油脂類 

  5 群：豆類、豆加工品 

  6 群：果実、果汁 

  7 群：緑黄色野菜 

  8 群：他の野菜類、キノコ類、海草類 

  9 群：酒類、嗜好飲料 

  10 群：魚介類 

  11 群：肉類、卵類 

  12 群：乳、乳製品 

  13 群：調味料 

  14 群:飲料水 

 

 1～9 群、及び 12～14 群は、各機関で 1 セッ

トの試料を調製した。10 及び 11 群はダイオキ

シン類の主要な摂取源であるため、8 機関が各

群 3 セットずつ調製した。これら 3 セットの試

料調製では、魚種、産地、メーカー等が異なる

食品を含めた。各機関で 3 セットずつ調製した

10 及び 11 群の試料はそれぞれの試料を分析に

供した。一方、1～9 群及び 12～14 群は、各機

関の食品摂取量に応じた割合で混合した共通

試料とし、分析に供した。 

I-2. 分析対象項目及び目標とした検出下限値 

 分析対象項目は、WHOが毒性係数（TEF）を

定めた PCDDs 7 種、PCDFs 10 種及び Co-PCBs 

12 種の計 29 種とした。ダイオキシン類各異性

体の目標とした検出下限値（LOD）は以下のと

おりである。 

 

                       検出下限値 

1-3,5-13 群 4 群   14 群 

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

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

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

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

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

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

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

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

 0.5 
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PCDFs                                

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

 0.5 

Co-PCBs                               

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

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

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

 1 

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

 1 

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

 10 

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

 10 

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

 10 

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

 10 

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

 10 

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

 10 

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

 10 

2,3,3',4,4',5,5'-HpCB(#189) 1 5 10 

I-3. 分析方法 

 ダイオキシン類の分析法は、「食品中のダイ

オキシン類測定方法ガイドライン」（厚生労働

省、平成 20 年 2 月）1)に準じた。10 群と 11 群

の詳細な分析条件は既報 2)に従った。その他の

食品群の詳細な分析条件は平成 29 年度の報告

書 3)に従った。 

I-4. 分析結果の表記 

 調査結果は、一日摂取量を体重あたりの毒性

等量（pg TEQ/kg bw/day）で示した。TEQ の算

出には 2005 年に定められた TEF を使用し、分

析値が LOD 未満の異性体濃度をゼロとして計

算 （ 以 下 、ND=0 と 略 す ） し た 。Global 

Environment Monitoring System（GEMS）では、

分析値が LOD 未満となった場合は ND=LOD/2

として摂取量を推定する方法も示されている

が、これは ND となった試料が全分析試料の

60%以下であることが適用の条件になってい

る。過去の報告書 4)で示したとおり、10 群と 11

群以外では異性体の検出率は極めて低くなる。

このようなことから、ND=LOD/2 により推定し

たダイオキシン類摂取量の信頼性は低く、摂取

量を著しく過大評価する可能性が高いため、

ND=0として摂取量を推定した結果のみを示し

た。 

II.トータルダイエット試料の分析による

PCBs 摂取量推定 

II-1. TD 試料 

国民平均の PCBs 摂取量を推定するための

TD 試料は、全国 10 地域の衛生研究所等で調製

した。厚生労働省が実施した平成 26 年～平成

28 年の国民健康・栄養調査の地域別食品摂取

量（1 歳以上）を項目ごとに平均し、各食品の

地域別摂取量とした。各地の小売店から食品を

購入し、地域別食品摂取量に基づいて、それら

の食品を計量し、食品によっては調理した後、

食品群ごとに混合均一化したものを試料とし

た。過去の研究から PCBs 摂取量に占める割合

の高い食品群は、10 群（魚介類）と 11 群（肉

類、卵類）であることが判明しているため、こ

れら二つの食品群を分析対象とした。 

II-2. PCBs 分析 

II-2-1.試薬 

クリーンアップスパイク標準溶液は、（株）

ウェリントンラボラトリージャパンより

TPCB-LCS-A500 を購入した。シリンジスパイ

ク標準溶液は、（株）ウェリントンラボラトリ

ージャパンより TPCB-IS-A-STK を購入した。

検量線用 PCBs 標準溶液は、（株）ウェリントン

ラボラトリージャパンより TPCB-CVS-A を購

入した。209 異性体確認用標準溶液は、M-

1668A-1-0.01X、M-1668A-2-0.01X、M-1668A-3-
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0.01X、M-1668A-4-0.01X、M-1668A-5-0.01X（和

光純薬工業株式会社）を等容量混合したものを

使用した。 

アセトン(ダイオキシン類分析用) 、エタノー

ル(ダイオキシン類分析用)、ジクロロメタン

（ダイオキシン類分析用）、水酸化カリウム(特

級)、ヘキサン(ダイオキシン類分析用)、ヘキサ

ン洗浄水(残留農薬試験用)、無水硫酸ナトリウ

ム(PCB 分析用)、アルミナは関東化学（株）よ

り購入した。ノナン(ダイオキシン類分析用)、

塩化ナトリウム（特級）は和光純薬(株) より購

入した。 

多層シリカゲルカラム（内径 15 mm、長さ 9.5 

cm のカラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、シリカ

ゲル 0.9 g、44%硫酸シリカゲル 3.0 g、シリカ

ゲル 0.9 g、及び無水硫酸ナトリウム 2 g 順次充

填）は、ジーエルサイエンス（株）より購入し

た。アルミナカラムは、内径 15 mm、長さ 30 

cm のカラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、アルミ

ナ 15 g、無水硫酸ナトリウム 2 g を順次充填し

作製した。 

GC キャピラリーカラムは、関東化学(株)社

製の HT8-PCB を使用した。 

II-2-2.機器 

GC: 7890B GC System (Agilent Technologies) 

MS: MStation JMS-800D UltraFOUCUS (日本電

子(株)社製) 

II-2-3.  試験溶液の調製 

均一化した試料 20 gをビーカーに量りとり、

クリーンアップスパイク 40 µL を加えた後、1 

mol/L 水酸化カリウムエタノール溶液を 100 

mL 加え室温で 16 時間、スターラーで撹拌し

た。このアルカリ分解液を分液ロートに移した

後、水 100 mL、ヘキサン 100 mL を加え 10 分

間振とう抽出した。静置後、ヘキサン層を分取

し、水層にヘキサン 70 mL を加え同様の操作を

2 回行った。ヘキサン抽出液を合わせ、2%塩化

ナトリウム溶液 100 mL を加えて緩やかに揺り

動かし、静置後、水層を除き同様の操作を繰り

返した。ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫酸

を適量加え、緩やかに振とうし、静置後、硫酸

層を除去した。この操作を硫酸層の着色が薄く

なるまで繰り返した。ヘキサン層をヘキサン洗

浄水 10 mL で 2 回洗浄し、無水硫酸ナトリウム

で脱水後、溶媒を留去し約 2 mL のヘキサンに

溶解した。多層シリカゲルをヘキサン 100 mL

で洗浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサン 50 

mL で溶出した。溶出液は溶媒を留去し、約 2 

mL のヘキサンに溶解した。ヘキサンで湿式充

填したアルミナカラムに試験溶液を注入し、ヘ

キサン 100 mL で洗浄後、20%（v/v）ジクロロ

メタン含有ヘキサン 100 mL で溶出した。溶媒

を留去し、シリンジスパイク 100 µL を加え、

GC/MS 試験溶液とした。 

II-2-4. 高分解能 GC/MS 測定条件 

GC カラム：HT8-PCB（トレイジャン サイエ

ンティフィック) 内径 0.25 mm×60 m  

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：280℃ 

注入量：2.0 µL 

昇温条件：100℃(1 分保持)-20℃/分-180℃-2℃/

分-260℃-5℃/分- 300℃(22 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.0 mL/分) 

MS 導入部温度：300℃ 

イオン源温度：300℃ 

イオン化法：EI ポジティブ 

イオン化電圧：38 eV 

イオン化電流：600 µA 

加速電圧：～10.0 kV 
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分解能：10,000 以上モニターイオン： 

II-2-5. 検量線の作成 

相対感度係数法により検量線を作成した。検

量線作成用標準液（6 点）に対して 3 回測定を

実施し、計 18 点の測定データを得た。各測定

データについて、各分析対象物質とそれに対応

するクリーンアップスパイクとの相対感度係

数（RRF）、及びクリーンアップスパイクとそれ

に対応するシリンジスパイクの相対感度係数

（RRFss）を算出した。検量線作成用標準液に

含まれる分析対象物質の内、同一の化学構造の

クリーンアップスパイクがない分析対象物質

については、同一塩素数に含まれるクリーンア

ップスパイクの平均の面積値を使用して RRF

を算出した。検量線作成時の測定データにおけ

る RRF 及び RRFss の変動係数は 15%以内を目

標とした。 

II-2-6. 検出下限値及び定量下限値 

最低濃度の検量線作成用標準液を 5 倍に希

釈した標準溶液を GC/MSにより分析し、S/N=3

に相当する濃度を検出下限値（LOD）、S/N=10

に相当する濃度を定量下限値（LOQ）として求

めた。標準溶液に含まれていない PCBs 異性体

については、同一塩素数に含まれる PCBs 異性

体の平均の S/N を使用して LOD 及び LOQ を

求めた。また、操作ブランク試験を 5 回行い、

ブランクが認められる分析対象物については、

ブランクの標準偏差の 3 倍を LOD、10 倍を

LOQ として求めた。S/N から算出した値と比較

し、大きい方を LOD、又は LOQ とした。 

II-2-7. 試験溶液の測定 

試験溶液の測定開始時には 3 濃度の検量線

作成用標準液を測定して、RRF 及び RRFss を

求めた。これらの値が、検量線作成時の RRF 及

び RRFss と比較し、±15%以内であることを確

認した。検量線作成時の RRF 及び RRFss を用

いて、試験溶液に含まれる各 PCBsを定量した。

試験溶液より得られた分析対象物質のシグナ

ルが検量線作成用標準液の範囲外となった場

合は、外挿により定量値を算出した。操作ブラ

ンク値が認められた PCBs 異性体は、操作ブラ

ンク値を差し引いた。なお、検量線作成用標準

液に含まれない PCBs異性体の溶出位置は、209

全異性体を含む PCBs標準溶液を使用して決定

した。 

II-3. 分析対象とした PCBs 異性体 

総 PCBs は、全 PCBs 異性体（209 異性体）の

合計値とした。 

NDL-PCBs は Co-PCBs である 12 異性体以外

の PCBs 異性体（197 異性体）の合計値とした。

なお、昨年度までは、 Co-PCBs である PCB 105

と、NDL-PCBs である PCB 127 の GC カラムで

のピーク分離が不十分であったが、今年度は使

一塩素化ビフェニル モノクロロビフェニル（MoCBs）

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

二塩素化ビフェニルジクロロビフェニル（DiCBs）

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

三塩素化ビフェニルトリクロロビフェニル（TrCBs）

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

四塩素化ビフェニル テトラクロロビフェニル（TeCBs）

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

五塩素化ビフェニルペンタクロロビフェニル（PeCBs）

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

六塩素化ビフェニルヘキサクロロビフェニル（HxCBs）

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

七塩素化ビフェニルヘプタクロロビフェニル （HpCBs）

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

八塩素化ビフェニルオクタクロロビフェニル（OcCBs）

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

九塩素化ビフェニルノナクロロビフェニル（NoCBs）

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

十塩素化ビフェニルデカクロロビフェニル（DeCB）

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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

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



7 

 

用した GC カラムのロットの違いにより、PCB 

105 と PCB 127 のピーク分離が可能であった。 

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

計値とした。なお、PCB 52 は PCB 69 と GC カ

ラムでのピーク分離が不十分であった。PCB 69

はカネクロール中での存在量が極めて微量で

あるため、実質上はゼロとみなせると考えられ

たため、本研究では PCB 52 のピークとして取

り扱った。 

II-4．PCBs 摂取量の推定 

 TD 試料における分析対象物の濃度に、各食

品群の食品摂取量を乗じて PCBs摂取量を推定

した。TD 試料において LOD 未満の異性体濃度

はゼロ（ND=0）として計算した。平成 25 年度

より高分解能 GC/MS による PCBs 分析を実施

することで、LOD を十分に低く設定できてい

るため、仮に LOD 未満の濃度で極微量に含ま

れる PCBs 異性体が存在していても、推定され

る摂取量に与える影響はごく僅かである。今年

度の結果についても、ND となった異性体に

LODの 1/2の異性体濃度をあてはめて PCBs 摂

取量を推定しても、ND=0として計算した PCBs

摂取量と 1%未満の差しか生じなかった。 

 

Ⅲ.元素類摂取量推定 

Ⅲ-1. TD 試料の調製 

 日本人の日常的な食事(日常食)からの各元素

類摂取量を推定するため、日常食のモデルとな

る TD 試料を MB方式により調製した。 

2014 年から 2016 年に行われた国民健康・栄養

調査のデータを解析し、該当地域における 1日

当たりの消費量の平均値を算出した。 

TD 試料の調製は、全国 10 地域の地方衛生研

究所等で 2019年 5月から 10月までの間に調製

された。小売店から食品を購入し、茹でる、焼

く等の一般的な調理を行ってから、該当地域に

おける 1 日当たりの消費量に従って秤量し、混

合・均質化することで試料を調製した。分析に

必要な均質性を確保する目的から、調製時に試

料に加水される場合があるが、その量は、元素

濃度を算出する過程において考慮した。 

 TD 試料は、混合・均質化の際に組み合わせ

る食品の種類に応じて、下記 14 群に分割して

調製した。1群:米及びその加工品、2群:雑穀・

芋、3群:砂糖・菓子類、4 群:油脂類、5群:豆・

豆加工品、6:果実類、7群:有色野菜、8群:その

他の野菜・海草類、9 群:嗜好飲料、10 群:魚介

類、11群:肉・卵、12群:乳・乳製品、13群:調味

料、14群:飲料水。 

 各地域で調製された TD 試料は、変質等によ

る分析結果への影響に配慮し、不活性容器に入

れ冷凍状態を保ちつつ、国立医薬品食品衛生研

究所に収集された。全ての分析は、国立医薬品

食品衛生研究所で実施した。 

Ⅲ-2 試薬 

超純水は Milli Q Element A10 (メルク社製) に

より製造したもの (比抵抗 > 18.2 MΩ・cm、TOC 

< 3 ppb) を使用した。硝酸 (1.42 Ultrapur-100)、

過酸化水素水(Ultrapure)、アセトン (残留農薬・

PCB 分析用)、トルエン (残留農薬・PCB 分析

用)、臭化カリウム (鹿特級)、硫酸銅(II) (鹿特級)、

ひ素標準液(As 100)、および 25%アンモニア水 

(有害金属測定用) は関東化学株式会社から購

入したものを使用した。L-システイン塩酸塩一

水和物 (特級) 、テトラフェニルホウ酸ナトリ

ウム、ポリエチレングリコール 200 (一級)、25%

テトラメチルアンモニウムヒドロキシド

(TMAH; 精密分析用)、1-ブタンスルホン酸ナト

リウム、マロン酸 (特級)、メタノール (液体ク

ロマトグラフィー用)、メチルオレンジ (特級)

は和光純薬正のものを使用した。 

多元素混合標準溶液として SPEX 社製の 

XSTC-622 と XSTC-1 を用い、一部の元素標準

溶液にはシグマアルドリッチ社製 (1000 mg/L 

水銀標準原液、Be、 Ga、 Y、 In 標準溶液、 Trace 

CERT)、あるいは関東化学製 (Nd、Sm、Gd 標準

溶液)のものを用いた。 

水銀分析には ICP-MS 用 1000 mg/L 水銀標準

原液 (シグマアルドリッチ社)、L-システイン 

(ナカライテスク)、添加剤 B:活性アルミナ (日

本インスツルメンツ社) を用いた。 

その他、ヒ素の化学形態別分析には、ひ酸

[As(V)] 水溶液(NMIJ CRM 7912-a) を、メチル水

銀の分析には塩化メチル水銀 (ジーエルサイエ

ンス) を用いた。 

Ⅲ-3 分析機器 
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元素分析には ICP-MS (iCAPQ、 サーモフィッ

シャーサイエンティフィック社製)を用いた。

ICP-MS 分析の前処理に使用するマイクロ波分

解装置は、ETHOS-One 及び ETHOS-TC (ともに

マイルストーンゼネラル社製)を用いた。ヒ素

の化学形態別分析には、HPLC (Prominence、 島

津製作所社製)と ICP-MS (iCAPRQ、 サーモフ

ィッシャーサイエンティフィック社製)を接続

したハイフネーションシステムを採用した。T-

Hg の分析には総水銀計 (MA-3000、 日本イン

スツルメンツ社)を用いた。Me-Hg の分析には

GC-MS/MS (TSQ Quantum XLS、 サーモフィッ

シャーサイエンティフィック社製) を用いた。 

Ⅲ-4 ICP-MSによる元素分析 

 多元素分析は、分析用試料 0.50 g を石英製分

解容器に量りとり、硝酸 5 mL 及び過酸化水素

水 2 mL を加えた。水 5 mL 及び過酸化水素水 2 

mL を加えた TFM 製分解容器に前述の石英製

分解容器を入れ、マイクロ波分解装置により分

解した。マイクロ波分解は次の条件で行った。

70°C: 2 分間→50°C: 3 分間→8.3°C/分: 18 分間

→200°C: 10 分間。 

分解後の溶液に、混合内部標準溶液 0.5 mL

を添加後、水で 50 mL に定容した。定容後の溶

液を測定溶液として ICP-MS により測定した。 

ただし、14郡の試料に対しては、試料 40 mL

に対し硝酸 5 mL、 過酸化水素 2 mL を添加し、

50 mL に定容したものを ICP-MS 用の分析試料

とした。 

また、希土類元素によるヒ素へのスペクト

ル干渉について解析し、数値補正法について

検討した。 

Ⅲ-5 ヒ素の化学形態別分析 

  試料 2.0 g を量り取り、0.3 mol/L 硝酸溶液 5 

mL を加え、100°C で 2 時間静置した。なお、

30 分おきによく振り混ぜた。2600×g で 10 分間

遠心分離後、水層を 20 mL メスフラスコに移し

た。残渣に水 5.0 mL を加え、手でよく振とう

した後、同様に遠心分離後、水層を上記のメス

フラスコに合わせた。同様の操作を計 2 回行っ

た。メスフラスコにメチルオレンジ溶液を 100 

µL 加え、5%アンモニア水で約 pH 2.7 (溶液の

色が薄い赤色～オレンジ)に調整した後、20 mL

に定容した。この溶液を孔径 0.45 µm の PTFE

フィルターでろ過したものを、測定溶液とした。 

測定試料 10 µL を HPLC カラムに抽入し、カ

ラムからの溶離液には内部標準溶液として Te

混合し、ヒ素の化学種別分析を行った。定量対

象とした As 化学種は、無機ヒ素 (iAs (As(III)と

As(V)の合計))、モノメチルアルソン酸 (MMAs)、

ジメチルアルシン酸 (DMAs)、 およびアルセノ

ベタイン (AsB) とした。 As/Te 比を解析し、得

られたピーク面積値の濃度に対する一次

回帰式を最小二乗法により求め、検量線を

作成した。内部標準として移動相に添加した

Te の信号を解析し、Te の信号強度の変動が認

められた場合には、As/Te 比を用いて同様に定

量を行った。 

Ⅲ-6 総水銀の分析 

総水銀 (Hg) は総水銀計を用いた。標準溶液及

び水銀濃度が 0.01 mg/kg 未満の試料の測定に

は低濃度用の吸光セル、水銀濃度が 0.01 mg/kg

以上の試料の測定には高濃度用の吸光セルを

用いた。 

サンプルボートは、5 mol/L 硝酸溶液に 12 時

間以上浸け置きした後、水でよくすすぎ、使用

する直前に 750℃で 3 時間加熱した。冷却後、

総水銀計により 850℃で 4分間再加熱したもの

を使用した。添加剤 B は使用する直前に 750℃

で 5 時間加熱したものを、4 群の T-Hg 測定の

際に添加した。標準原液を適宜量りとり、0.01% 

L-システイン溶液で希釈し、検量線用標準溶液

とした。 

Ⅲ-7 メチル水銀の分析 

分析用試料から 10.0 g を量りとり、アセトン

100 mL を加え 30 秒間振とうした。アセトンを

除去後、トルエン 100 mLを加え 30 秒間振とう

した。遠心後、トルエンを除去し、1 mol/L 臭

化カリウム溶液 40 mL、硫酸銅(II)飽和 4 mol/L 

硫酸 40 mL 及びトルエン 80 mL を加え、30 分

間激しく振とうした。遠心後、トルエン層を採

取した。水層にトルエン 50 mL を加え 10 分間

振とう後、同様に操作して得られたトルエン層

を合わせた。1% L-システイン溶液 50 mL を加

え 5 分間振とうし、静置後、水層を採取した。

6 mol/L 塩酸 30 mL、トルエン 30 mL を加え 5
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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

を 0.5 mL 正確に加え混合したものを測定溶液

とした。 

Ⅲ-8 統計解析 

 空試験を 3 回以上行い、空試験の信号強度

の標準偏差を 10 倍した値を検量線の傾きで

除した値を定量下限値 (LOQ)とした。HPLC-

ICP-MS によるヒ素化合物の分析においては、

検量線最下点のピーク範囲における信号を積

分した値を利用し、信号強度が低い場合には

ポアソン分布に近似していると仮定して、標

準偏差は積分した面積値の 2 乗根を採用した。 

LOQ未満の結果を含むデータの取扱いに関

しては、古典的には 0、 1/2LOQ、 LOQ等を代

入する方法が用いられてきた。しかしながら、

最近の研究・ガイドラインでは、代入法の適

用範囲は限定されて来ており、その使用も推

奨されなくなってきている。代入法以外の平

均値推定法として、R (3.4.0)と R のパッケー

ジ EnvStat (2.3.1)と rstan (2.16.2)を用いた。 

一方で、これまでと同様の手法で推定値を

比較することも求められる。そこで、本研究

では代入法に代わる解析法についても本研究

への適用可能性を調査するとともに、未検出

となったデータは 0 と 1/2LOQ の代入法両方

で算出することを基本とした。 

元素類摂取量は、TD 試料中化学物質濃度に

食品消費量を乗じて推定した。この推定値は

地域別の全年齢層平均摂取量 (地域別摂取量) 

に相当する。地域別摂取量を平均した値を全

国・全年齢層平均摂取量 (推定 1 日摂取量) と

した。 

 各種元素類摂取量推定値や摂取量に寄与する

食品群の変動を明らかにし、原因等について考

察した。 

 

Ⅳ. 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当類）

からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査 

Ⅳ-1 一食分試料 

2019 年 9-10 月に国内のスーパーマーケット

及び商業施設で魚介類を主菜とする弁当類（5

種 25 試料）を購入して調査試料とした。各弁

当について 3～4 個を購入し、弁当の内容物を

魚介類を使った食品とそれ以外（米飯等）に分

け、各々をフードプロセッサーやハンドミキサ

ーを使用して均一化した。魚介類を使った食品

の均一化では、あらかじめ骨などを除去して可

食部のみを対象とした。今年度は、魚介類を使

った食品を均一化した試料を分析した。試料は

-20℃の冷凍庫で保管し、分析時に解凍して使

用した。 

Ⅳ-2. PCBs 分析 

Ⅳ-2-1. 試薬、試液及び器具 

クリーンアップスパイク標準溶液は、（株）

ウェリントンラボラトリージャパンより

TPCB-LCS-A500 を購入した。シリンジスパイ

ク標準溶液は、（株）ウェリントンラボラトリ

ージャパンより TPCB-IS-A-STK を購入した。

検量線用 PCBs 標準溶液は、（株）ウェリントン

ラボラトリージャパンより TPCB-CVS-A を購

入した。209 異性体確認用標準溶液は、M-

1668A-1-0.01X、M-1668A-2-0.01X、M-1668A-3-

0.01X、M-1668A-4-0.01X、M-1668A-5-0.01X（旧

和光純薬工業株式会社、現富士フィルム和光純

薬(株)）を等容量混合したものを使用した。 

アセトン(ダイオキシン類分析用) 、エタノー

ル(ダイオキシン類分析用)、ジクロロメタン

（ダイオキシン類分析用）、水酸化カリウム(特

級)、ヘキサン(ダイオキシン類分析用)、無水硫

酸ナトリウム(PCB 分析用)、アルミナは関東化

学（株）より購入した。ジメチルスルホキシド

(ダイオキシン類分析用)、ノナン(ダイオキシン

類分析用)、塩化ナトリウム（特級）は富士フィ

ルム和光純薬(株) より購入した。水は、ミリポ

ア Milli-Q Integral 10 環境分析タイプから採

取した超純水をヘキサンで洗浄し使用した。 

多層シリカゲルカラム（内径 15 mm、長さ 9.5 

cm のカラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、シリカ

ゲル 0.9 g、44%硫酸シリカゲル 3.0 g、シリカ
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ゲル 0.9 g、及び無水硫酸ナトリウム 2 g 順次充

填）は、ジーエルサイエンス（株）より購入し

た。アルミナカラムは、内径 15 mm、長さ 30 

cm のカラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、アルミ

ナ 15 g、無水硫酸ナトリウム 2 g を順次充填し

作製した。 

GC キャピラリーカラムは、トレイジャンサ

イエンティフィック社製の HT8-PCB を使用し

た。 

Ⅳ-2-2 機器 

GC: 7890B GC System (Agilent Technologies) 

MS: MStation JMS-800D UltraFOCUS (日本電子

(株)社製) 

Ⅳ-2-3  試験溶液の調製 

均一化した試料 20 gをビーカーに量りとり、

クリーンアップスパイク 40 µL を加えた後、1 

mol/L 水酸化カリウムエタノール溶液を 100 

mL 加え室温で 16 時間、スターラーで撹拌し

た。このアルカリ分解液を分液ロートに移した

後、水 100 mL、ヘキサン 100 mL を加え 10 分

間振とう抽出した。静置後、ヘキサン層を分取

し、水層にヘキサン 70 mL を加え同様の操作を

2 回行った。ヘキサン抽出液を合わせ、2%塩化

ナトリウム溶液 100 mL を加えて緩やかに揺り

動かし、静置後、水層を除き同様の操作を繰り

返した。ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫酸

を適量加え、緩やかに振とうし、静置後、硫酸

層を除去した。この操作を硫酸層の着色が薄く

なるまで繰り返した。ヘキサン層をヘキサン洗

浄水 10 mL で 2 回洗浄し、無水硫酸ナトリウム

で脱水後、溶媒を留去し約 2 mL のヘキサンに

溶解した。このヘキサン溶液を分液ロートに移

し，ヘキサンで容器を数度洗い分液ロートに合

わせ 15 mL とし，ヘキサン飽和ジメチルスルホ

キシド（DMSO）40 mL を加え 10 分間振とう抽

出した。静置後、DMSO層を分取し、ヘキサン

層に DMSO 40 mL を加え同様の操作を 2 回行

った。DMSO 抽出液を合わせ水 120 mL、ヘキ

サン 60 mL を加え、10 分間振とう抽出した。

静置後、ヘキサン層を分取し、水層にヘキサン

60 mL を加え同様の操作を 2 回行った。ヘキサ

ン抽出液を合わせ、水 50 mL を加えて緩やかに

揺り動かし、静置後、水層を除き同様の操作を

繰り返した。ヘキサン層を無水硫酸ナトリウム

で脱水後、溶媒を留去し約 2 mL のヘキサンに

溶解した。多層シリカゲルをヘキサン 100 mL

で洗浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサン 50 

mL で溶出した。溶出液は溶媒を留去し、約 2 

mL のヘキサンに溶解した。ヘキサンで湿式充

填したアルミナカラムに試験溶液を注入し、ヘ

キサン 100 mL で洗浄後、20%（v/v）ジクロロ

メタン含有ヘキサン 100 mL で溶出した。溶媒

を留去し、シリンジスパイク 100 µL を加え、

GC/MS 試験溶液とした。 

Ⅳ-2-4. 高分解能 GC/MS 測定条件 

GC カラム：HT8-PCB（トレイジャン サイエ

ンティフィック) 内径 0.25 mm×60 m  

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：280℃ 

注入量：2.0 µL 

昇温条件：100℃(1 分保持)-20℃/分-180℃-2℃/

分-260℃-5℃/分- 300℃(22 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.0 mL/分) 

MS 導入部温度：300℃ 

イオン源温度：300℃ 

イオン化法：EI ポジティブ 

イオン化電圧：38 eV 

イオン化電流：600 µA 

加速電圧：～10.0 kV 

分解能：10,000 以上 

モニターイオン： 

一塩化ビフェニル モノクロロビフェニル

(MoCBs) 

 定量用イオン: m/z 188.0393，確認イオン:m/z 

190.0364 

二塩化ビフェニル ジクロロビフェニル

(DiCBs) 

 定量用イオン:m/z 222.0003，確認イオ

ン:m/z-223.9974 

三塩化ビフェニル トリクロロビフェニル

(TrCBs) 

 定量用イオン:m/z 255.9613，確認イオン:m/z 

257.9587 

四塩化ビフェニル テトラクロロビフェニル

(TeCBs) 

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

五塩化ビフェニル ペンタクロロビフェニル

(PeCBs) 

 定量用イオン:m/z 323.8834，確認イオン:m/z 

325.8805 

六塩化ビフェニル ヘキサクロロビフェニル

(HxCBs) 

 定量用イオン:m/z 359.8415，確認イオン:m/z 

361.8386 

七塩化ビフェニル ヘプタクロロビフェニル

(HpCBs) 

 定量用イオン:m/z 393.8025，確認イオン:m/z 

395.7996 

八塩化ビフェニル オクタクロロビフェニル

(OcCBs) 

 定量用イオン:m/z 427.7636，確認イオン:m/z 

429.7606 

九塩化ビフェニル ノナクロロビフェニル

(NoCBs) 

 定量用イオン:m/z 461.7246，確認イオン:m/z 

463.7216 

十塩化ビフェニル デカクロロビフェニル

(DeCB) 

 定量用イオン:m/z 497.6826，確認イオン:m/z 

499.6797 
13C12標識 MoCBs 

 定量用イオン:m/z 200.0795，確認イオン:m/z 

202.0766 
13C12標識 DiCBs 

 定量用イオン:m/z 234.0406，確認イオン:m/z 

236.0376 
13C12標識 TrCBs 

 定量用イオン:m/z 268.0016，確認イオン:m/z 

269.9986 
13C12標識 TeCBs 

 定量用イオン:m/z 301.9626，確認イオン:m/z 

303.9597 
13C12標識 PeCBs 

 定量用イオン:m/z 335.9237，確認イオン:m/z 

337.9207 
13C12標識 HxCBs 

 定量用イオン:m/z 371.8817，確認イオン:m/z 

373.8788 

13C12標識 HpCBs 

 定量用イオン:m/z 405.8428，確認イオン:m/z 

407.8398 
13C12標識 OcCBs 

 定量用イオン:m/z 439.8038，確認イオン:m/z 

441.8008 
13C12標識 NoCBs 

 定量用イオン:m/z 473.7648，確認イオン:m/z 

475.7619 
13C12標識 DeCB 

 定量用イオン:m/z 509.7229，確認イオン:m/z 

511.7199 

Ⅳ-2-5. 検量線の作成 

相対感度係数法により検量線を作成した。検

量線作成用標準液（6 点）に対して 3 回測定を

実施し、計 18 点の測定データを得た。各測定

データについて、各分析対象物質とそれに対応

するクリーンアップスパイクとの相対感度係

数（RRF）、及びクリーンアップスパイクとそれ

に対応するシリンジスパイクの相対感度係数

（RRFss）を算出した。検量線作成用標準液に

含まれる分析対象物質の内、同一の化学構造の

クリーンアップスパイクがない分析対象物質

については、同一塩素数に含まれるクリーンア

ップスパイクの平均の面積値を使用して RRF

を算出した。検量線作成時の測定データにおけ

る RRF 及び RRFss の変動係数は 15%以内を目

標とした。 

Ⅳ-2-6 検出下限値及び定量下限値 

最低濃度の検量線作成用標準液を 5 倍に希

釈した標準溶液を GC/MSにより分析し、S/N=3

に相当する濃度を検出下限値（LOD）、S/N=10

に相当する濃度を定量下限値（LOQ）として求

めた。標準溶液に含まれていない PCBs 異性体

については、同一塩素数に含まれる PCBs 異性

体の平均の S/N を使用して LOD 及び LOQ を

求めた。また、操作ブランク試験を 5 回行い、

ブランクが認められる分析対象物については、

ブランクの標準偏差の 3 倍を LOD、10 倍を

LOQ として求めた。S/N から算出した値と比較

し、大きい方を LOD、又は LOQ とした。 

Ⅳ-3 PCBs 摂取量 

 試料における分析対象物の濃度に、一食分の
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食品重量（魚介類を使った食品のみ）を乗じて

PCBs 摂取量を算出した。試料中の濃度が LOD

未満の異性体はゼロ（ND=0）として計算した。

総 PCBs は、全 PCBs 異性体（209 異性体）の合

計値とした。NDL-PCBs はコプラナーPCBs で

ある 12 異性体以外の PCBs 異性体（197 異性

体）の合計値とした。6PCBs は PCB 28, 52, 101, 

138, 153, 180 の合計値とした。なお、PCB 52 は

PCB 69 と GC カラムでのピーク分離が不十分

であった。PCB 69 はカネクロール中での存在

量が極めて微量であるため、実質上はゼロとみ

なせると考えられたため、本研究では PCB 52

のピークとして取り扱った。 

 

V 魚介類を主菜とした一食分試料（弁当類）から

の PCB 及びハロゲン系難燃剤の摂取量調査 

V-1 試料・試薬等 

V-1-1 試料 

2019 年 9-10 月に国内のスーパーマーケット及

び商業施設で魚介類を主菜とする弁当類を購入

して調査試料とした。 

弁当類の内訳は、白身魚フライ、サケ、サンマ、

ウナギ及びサバを各々主菜とするもので、各主菜

について 5 種類の商品を購入した。購入した弁当

類は「Ⅳ. 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当

類）からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査」で調

査した弁当類と同一である。今年度に検討対象と

したのは各種類から 1 試料ずつを選んだ 5 検体

である。 

弁当の内容物を、魚介類を使用した食品とそ

れ以外（米飯等）に分け、各々をフードプロセッサ

ーやハンドミキサーを使用して均一化した。魚介

類を使用した食品については、あらかじめ骨など

を除去して可食部のみを対象とし均一化した（以

下、魚介類使用部分）。均一化の際に加水は行

わなかった。試料は-20℃の冷凍庫で保管し、分

析時に解凍して使用した。 

V-1-2. 標準物質 

Dechlorane(ネイティブ体と 13C-ラベル体)及び

Dec 602(13C-ラ ベ ル 体)の 各 標 準 溶 液 は

Cambridge Isotope 社製を、CP 及び DPs の各種標

準溶液は Wellington Laboratories 社製を、Dec 

602、Dec 603 及び Dec 604 の各標準物質は Santa 

Cruz社製を使用した。これらをノナンで適宜希釈・

混合し分析に用い た。シリンジスパイ クには

Wellington Laboratories 社 製 の 13C12-PentaCB

（#111）を使用した。 

PBDEs の測定では、Wellington Laboratories 社

製 PBDEs 混合標準液（BFR-CVS, BFR-LCS, 

BFR-ISS）を用いた。 

HBCDsの測定では、Wellington Laboratories社

製α-、β－、γ－HBCD 標準品、および内標準

物質として 13C12 ラベル化α－、β－、γ－HBCD

を用いた。また、シリンジスパイクとして、γ－

HBCD－ｄ18 を用いた。各異性体をメタノールで適

宜希釈・混合して分析に用いた。 

V-1-3. 試薬及び器材 

アセトン、ヘキサン、トルエン、ジクロロメタン、ノ

ナン、無水硫酸ナトリウム及び塩化ナトリウムは関

東化学社製のダイオキシン類分析用又は残留農

薬・PCB 試験用を用いた。メタノール及びアセトニ

トリルは関東化学社製の LC/MS 用を用いた。シク

ロヘキサンは富士フイルム和光純薬社製の残留

農薬・PCB 試験用を、フルバリネート標準品は残

留農薬試験用を、44％硫酸シリカゲルはダイオキ

シン類分析用をそれぞれ用いた。酢酸アンモニウ

ムは富士フイルム和光純薬社製の HPLC用を、硫

酸は有害金属測定用を使用した。 

フロリジルカートリッジカラムは Waters 社製の

Sep-pak Vac RC (500 mg)を使用した。スルホキシ

ドカラムは Supelco 社製の Supelclean Sulfoxide(3 

g)を用いた。ガラスビーズは、0.991～1.397 mm の

粒度のソーダガラス製を使用した。ガラス器具類

は予めアセトン、ヘキサンですすいで洗浄し、十

分に乾燥させたものを使用した。 

V-2 機器及び使用条件 

V-2-1. 高分解能ガスクロマトグラフ・質量分析計

(HRGC/HRMS) 

HRGC/HRMS の GC は Agilent 7890A を MS は

Waters AutoSpec Premier を使用した。 

V-2-2. 液体クロマトグラフ・タンデム四重極型質量

分析計(LC/MS/MS) 

LC/MS/MS は Waters Acquity UPLC H-Class 

Plus Binary / Xevo TQ-XS を用いた。 

V-2-3. 高速溶媒抽出装置 

高 速 溶 媒 抽 出(ASE)に は Thermofisher 
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Scientific 社製の大容量型装置 ASE-350 を使用

した。抽出条件は下記の通りとした。 

セル温度：100℃、セル圧力：1500 psi、加熱時

間：7 分、静置時間：10 分、抽出サイクル数：2、抽

出溶媒：ヘキサン 

V-2-4. ゲル浸透クロマトグラフ 

ゲル浸透クロマトグラフ（GPC）の装置構成、使

用条件等は下記の通りであった。 

ポンプおよびデガッサーは、島津製作所製の

LC-10ADVP および DGU-12A を使用した。PDA

検出器は GL サイエンス社製の GL-7452 にて、

210 nm をモニターした。カラムオーブンは GL サイ

エンス社製の CO 705 を使用し、カラム温度を

40℃に設定した。カラムは、昭和電工社製の

CLNpak EV-G AC + EV-2000 AC を使用し、移動

相としてアセトン/シクロヘキサン（3：7）を用いて、

流速を 5 mL/min に設定した。各試料は移動相と

同じ組成の溶液 5 mL に定容し、その内の 2 mL

をサンプルループ方式にて GPC 装置に注入した。 

 

V-3 実験操作 

①固相カラム精製による分析法の検討 

一食分試料のうち魚介類使用部分（約 10 g） を

ビーカーに精秤し、凍結乾燥後ガラスビーズを加

えて混合し、高速溶媒抽出を行った。抽出液を濃

縮し、ヘキサンで 20 mL に定容し試料液を調製し

た。試料液の一定量を取り、クリーンアップスパイ

ク(13C10-Dechlorane、13C10-Dec 602、13C10-anti-DP、
13C10-syn-DP を各 250 pg 相当)を添加した後、硫

酸処理、フロリジルカラムで精製した。一方、試料

液を上記と同様にフロリジルカラムで精製した後、

スルホキシドカラムで追加精製した試料について

も検討した。 

②ゲル浸透クロマトグラフィー（GPC）による分析法

の検討 

前項と同様の方法で調製した試料液を硫酸処

理し、GPC 装置を用いて精製する方法を検討した。 

ハロゲン系難燃剤の溶出画分として注入後 12

分～32分を分取した。得られた画分を減圧濃縮し、

ヘキサン溶液とした後、硫酸シリカゲル処理を行

い、0.1 mL アセトニトリル溶液として測定試料とし

た。 

 

Ⅵ. 自動前処理装置を用いた食品中のダイオキ

シン類分析の検討 

Ⅵ-1. 試料 

魚試料は関東地方の小売店で購入した。筋肉

部をホモジナイザーで均一化し分析に供した。 

Ⅵ-2. 試薬及び器具 

クリーンアップスパイク標準溶液は、（株）

ウェリントンラボラトリージャパンより NK-

LCS-AD、MBP-MXF、及び MBP-MXK を購入

した。シリンジスパイク標準溶液は、（株）ウ

ェリントンラボラトリージャパンより NK-SS-

F 及び MBP-79-500 を購入した。PCDD/PCDFs

混合溶液、ノンオルト PCB 混合溶液、及びモ

ノオルト PCB 混合溶液は、（株）ウェリントン

ラボラトリージャパンよりそれぞれ NK-ST-B4、

BP-CP81、及び BP-MO を購入した。検量線用

PCDD/PCDFs 標準溶液は（株）ウェリントンラ

ボラトリージャパンより FDU-CS1〜CS5 を購

入した。検量線用 Co-PCBs 標準溶液は、（株）

ウェリントンラボラトリージャパンより FAT-

CS1～CS5 を購入した。 

アセトン(DXNs 分析用) 、メタノール(DXNs

分析用)、ジクロロメタン（DXNs 分析用）、水

酸化カリウム(特級)、ヘキサン(DXNs 分析用)、

トルエン（DXNs 分析用）、無水硫酸ナトリウム

(PCB 分析用)、アルミナは関東化学（株）より

購入した。ノナン(DXNs 分析用)、硫酸（特級）、

塩化ナトリウム（特級）は和光純薬(株) より購

入した。ヘキサン洗浄水は、ミリポア Milli-Q 

Integral 10 環境分析タイプから採取した超純水

をヘキサンで洗浄し使用した。 

多層シリカゲルカラム（内径 15 mm、長さ 30 

cm のカラムにシリカゲル 0.9 g、2%KOH シリ

カゲル 3 g、シリカゲル 0.9 g、44%硫酸シリカ

ゲル 4.5 g、22%硫酸シリカゲル 6 g、シリカゲ

ル 0.9 g、10%硝酸銀シリカゲル 3 g、シリカゲ

ル0.9 g及び無水硫酸ナトリウム6 g順次充填）

は、ジーエルサイエンス（株）より購入した。

アルミナカラムは、内径 15 mm、長さ 30 cm の

カラムに無水硫酸ナトリウム 2 g、アルミナ 15 

g、無水硫酸ナトリウム 2 g を順次充填し作製

した。活性炭分散シリカゲルリバースカラムは

関東化学（株）より購入した。自動前処理装置
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用に使用する精製カラム（標準タイプ 20φ）は

三浦工業株式会社より購入した。精製カラムと

して、10%硝酸銀シリカゲルカラム、44%硫酸

シリカゲルカラム、活性炭カラム、及びアルミ

ナカラムが含まれている。 

GC キャピラリーカラムは、DB-5ms、DB-17

をアジレント・テクノロジー株式会社より、

HT8を SGEジャパン(現トレイジャンサイエン

ティフィックジャパン)より購入した。 

Ⅵ-3. 機器 

ホモジナイザー:レッチェ社製 GM200 

自動前処理装置：（GO-HT、三浦工業株式会社） 

高分解能 GC/MS: 7890B (Agilent Technologies) 

/MStation JMS-800D UltraFOUCUS日本電子(株)

社製 

Ⅵ-4 試験溶液の調製 

Ⅵ-4-1 アルカリ分解・溶媒抽出 

均一化した試料 40 gをビーカーに量りとり、

クリーンアップスパイク（13C 標識した

PCDD/PCDFｓ 各 40 pg（OCDD/OCDF は 80 

pg）、ノンオルト PCBｓ 各 100 pg、モノオルト

PCBｓ 各 2.5 ng）を加えた後、2 mol/L 水酸化

カリウム水溶液を 200 mL 加え室温で約 16 時

間放置した。このアルカリ分解液を分液ロート

に移した後、メタノール 150 mL、ヘキサン 100 

mL を加え 10 分間振とう抽出した。静置後、ヘ

キサン層を分取し、水層にヘキサン 70 mL を加

え同様の操作を 2 回行った。ヘキサン層を合わ

せ、2%塩化ナトリウム溶液 150 mL を加えて緩

やかに揺り動かし、静置後、水層を除き同様の

操作を繰り返した。得られたヘキサン層を抽出

液とした。 

Ⅵ-4-2手作業による精製（従来法） 

ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫酸を適

量加え、緩やかに振とうし、静置後、硫酸層を

除去した。この操作を硫酸層の着色が薄くなる

まで繰り返した。ヘキサン層をヘキサン洗浄水

10 mL で 2 回洗浄し、無水硫酸ナトリウムで脱

水後、溶媒を留去し約 2 mL のヘキサンに溶解

した。多層シリカゲルをヘキサン 200 mL で洗

浄した後、試験溶液を注入し、ヘキサン 200 mL

で溶出した。溶出液は溶媒を留去し、約 2 mL

のヘキサンに溶解した。ヘキサンで湿式充填し

たアルミナカラムに試験溶液を注入し、ヘキサ

ン 150 mL で洗浄後、2%（v/v）ジクロロメタン

含有ヘキサン 200 mL でモノオルト PCBs 分画

を溶出した。次いで、60%（v/v）ジクロロメタ

ン含有ヘキサン 200 mLで PCDD/PCDFs及びノ

ンオルト PCBs 分画を溶出した。モノオルト

PCBs 分画は溶媒を留去し、シリジンスパイク

500 μL（13C 標識体 2.5 ng）を添加し高分解能

GC/MS に供した。PCDD/PCDFs 及びノンオル

ト PCBs 分画は溶媒を留去した後、活性炭分散

シリカゲルリバースカラムに注入し、10 分程

度放置した。25%（v/v）ジクロロメタン含有ヘ

キサン 80 mL でカラムを洗浄後、カラムを反転

させ、トルエン 80 mL で PCDD/PCDFs 及びノ

ンオルト PCBs分画を溶出した。溶媒を留去後、

シリジンスパイク 20 μL（PCDD/PCDFs 用 13C

標識体 40 pg、ノンオルト PCB用 13C標識体 100 

pg）を添加し高分解能 GC/MS に供した。 

Ⅵ-4-3自動前処理装置（GO-HT）による精製 

ヘキサン層の入った分液漏斗に濃硫酸を約

20 mL 加え、緩やかに振とうし、静置後、硫酸

層を除去した。同様の操作を 3 回繰り返した。

その後、ヘキサン層をヘキサン洗浄水 10 mL で

2 回洗浄し、無水硫酸ナトリウムで脱水した。

溶媒を留去し 1 mL 程度に濃縮した後、自動前

処理装置に装着した精製カラム（標準タイプ

20φ）に負荷した。精製カラムは上から順に、

硝酸銀シリカゲルカラム、硫酸シリカゲルカラ

ム、炭素系カラム、及びアルミナカラムを連結

させた。ヘキサン 90 mL をカラムに通液後、逆

方向からトルエンを送液した。アルミナカラム

からトルエン約 1.0 mL でモノオルト PCBs 分

画を溶出した。炭素系カラムからトルエン約

1.2 mL で PCDD/PCDFs 及びノンオルト PCBs

分画を溶出した。モノオルト PCBs 分画は溶媒

を留去し、シリンジスパイク 500 μL（13C 標識

体 2.5 ng）を添加し高分解能 GC/MSに供した。

PCDD/PCDFs及びノンオルト PCBs分画につい

ては再度、自動前処理装置による精製を行った。

当該分画にデカン 200 μLをキーパーとして添

加した後、溶媒を留去した。少量のヘキサンを

添加し、溶媒を留去する操作を 3 回繰り返した

後、ヘキサン 1-2 mL を加え、自動前処理装置
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に装着した精製カラム（標準タイプ 20φ）に負

荷した。ヘキサン 90 mL をカラムに通液後、逆

方向からトルエンを送液した。炭素系カラムか

らトルエン約 1.2 mL で PCDD/PCDFs 及びノン

オルト PCBs 分画を溶出した。溶媒を留去後、

シリンジスパイク 20 μL（PCDD/PCDFs 用 13C

標識体 40 pg、ノンオルト PCB用 13C標識体 100 

pg）を添加し高分解能 GC/MS に供した 

Ⅵ-5 高分解能 GC/MS 測定 

１）GC 条件 

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

PeCDF、1,2,3,4,7,8－HxCDF、1,2,3,6,7,8－

HxCDF 

カラム：DB-5ms（内径 0.32 mm×60 m、膜厚 

0.25 μm） 

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：250℃ 

注入量：1.5 μL 

昇温条件：130℃(2 分保持)-30℃/分-200℃-5℃/

分-220℃(16 分保持)-6℃/分-300℃(10 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.8 mL/分) 

②1,2,3,4,7,8－HxCDD、1,2,3,6,7,8－HxCDD、

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

OCDD、2,3,7,8－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：2.0 μL 

昇温条件：130℃(2 分保持)-30℃/分-200℃-3℃/

分- 280℃(30 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.5 mL/分) 

③Co-PCBs 

カラム：HT8（内径 0.22 mm×50 m、膜厚 0.25 

μm） 

注入方式：スプリットレス 

注入口温度：260℃ 

注入量：1.5 μL 

昇温条件：130℃(1 分保持)-15℃/分-220℃(5 分

保持)-2℃/分-300℃(1 分保持) 

キャリアーガス：ヘリウム (流速: 1.2 mL/分) 

２）MS 条件 

MS 導入部温度：280℃ 

イオン源温度：280℃ 

イオン化法：EI ポジティブ 

イオン化電圧：38 eV 

イオン化電流：600 µA 

加速電圧：～10.0 kV 

分解能：10,000 以上 

モニターイオン：食品中の DXNs 分析の暫定ガ

イドライン（以下、ガイドライン）に従った。 

Ⅵ-6. 検出下限値及び定量下限値の推定 

最低濃度の検量線作成用標準液を 5 倍に希

釈した標準溶液を高分解能 GC/MS により測定

し、S/N=3に相当する濃度を検出下限値（LOD）、

S/N=10 に相当する濃度を定量下限値（LOQ）

として求めた。また、操作ブランク試験を 6 回

行い、ブランクが認められる DXNs については、

ブランクの標準偏差の 3 倍を LOD、10 倍を

LOQ として求めた。S/N から算出した値と比較

し、大きい方を LOD、又は LOQ とした。 

 

Ⅶ.有害物質（有機フッ素化合物）摂取量推定に

不可欠な分析法開発 

論文調査：立命館大学情報管理システムにおけ

るものを用いた． 

標準品：今回，分析対象とした PFCs の略名，

構造式などを表 1に示す． 

試薬：本実験に用いた試薬は，アセトニトリル

（富士フイルム和光純薬社製），メタノール（富

士フイルム和光純薬社製），n-ヘキサン（富士

フイルム和光純薬社製），ギ酸（富士フイルム

和光純薬社製）， アンモニア水（富士フイルム

和光純薬社製）， 酢酸アンモニウム（富士フイ

ルム和光純薬社製）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． 

遠心分離機：日立社製 CF15RN 

ホモジナイザー：SPEC社製 2010 Geno/Grinder 



16 

 

固相抽出カラム：富士フイルム和光純薬社製

PresepⓇ PFC-Ⅱ（60 mg/3 mL），Waters 社製

Oasis WAX（6 mL/120 mg） 

LC装置：Waters社製 Acquity H Class 

MS装置：Waters社製 Xevo TQD 

表 1 

 

Ⅷ.母乳のダイオキシン類汚染の実態調査と乳

幼児の発達への影響に関する研究 

Ⅷ-1 母乳採取 

初産婦より、産後 1か月の母乳の提供を受け

ダイオキシン類濃度を測定する。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、医療法人成和

会山口病院にて計 10 人から母乳の提供を受け

た。 

Ⅷ-2 母乳中のダイオキシン測定 

ダイオキシンとしては、PCDD7種類、PCDF10

種類、Co-PCB12 種類と、母乳中では脂肪含有量

を公益財団法人北九州生活科学センターに委

託して測定した。ダイオキシン濃度の毒性等価

量は、2006 年の WHO の毒性等価係数用いた。

脂肪 1G 当たりの毒性等価量脂肪重量換算 pg-

TEQ/g-fatとして表記した。実測濃度が定量下

限値未満のものは定量下限値の 1/2 の濃度と

して算出した。PCDDs（7 種）+ PCDFs（10種）

+ Co-PCBs（12種）を総ダイオキシン類濃度と

定義し，母乳中ダイオキシン類は PCDDs（7種），

PCDFs（10種）および Co-PCBs（12種）を同一

施設の GC/MS で測定し，脂肪 1g あたりの毒性

等価量で示した。  

(倫理面への配慮) 調査研究は埼玉県立小児医

療センター、医療法人成和会山口病院の倫理委

員会の承認を得て実施した。調査時には、研究

の目的や方法について文書で説明の上で、書面

にて承諾を得た。解析については、個人情報を

除いて匿名化したデータベースを用いて解析

した。 

Ⅸ.国際動向を踏まえた摂取量推定すべき有害

化学物質の探索とその摂取量推定に関する研

究 

世界各国の食品安全担当機関やリスク評価

担当機関によるここ数年の発表を収集した。学

術発表やメディア報道に対応して何らかの発

表を行っている場合にはもとになった文献や

報道についても可能であれば情報収集した。

MOE については評価書から抜き出した数値を

表にまとめた。PFAS については時系列を年表

にした。なお収集期間は 2021 年 3 月までであ

る。 

 

X.リスクを考慮した摂取量推定手法開発 

X-1 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。 

X-2 モンテカルロシミュレーション 

ダイオキシン類濃度の確率密度分布の推定に

は、正の実数をとる対数正規分布、ガンマ分布、

ワイブル分布を仮定したモデルを用いた。ダイオ

キシン類濃度は PCDD、PCDF、 DL-PCB とそれら

の異性体の総和である。必ずしも全ての測定対象

物質が定量できているわけではないため、定量下

限値以下のデータがある場合については、下限

値-上限値間の累積確率を用いて推定を行った。

一方で、喫食量にはすべての小分類において 0

を含んでいたことから、ゼロ過剰を表現できる確率

分布として、ゼロ過剰対数正規分布、ゼロ過剰ガ

ンマ分布、Tweedie 分布を仮定したモデルについ

て検討した。WAIC が最も低いモデルを最適なも

のとして採用した。 

 

C. 研究結果及び考察 

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 

7 地区の 8 機関において調製した TD 試料を

分析し、ダイオキシン類摂取量及び各群からの

摂 取 割 合 を 算 出 し た 。ND=0 の 場 合 の
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PCDD/PCDFs、Co-PCBs 及び両者を合計したダ

イオキシン類の値を示した。また、10 及び 11

群は機関毎に 3 試料からの分析値が得られる

ので、10 及び 11 群の各群からのダイオキシン

類摂取量の最小値の組み合わせを#1、中央値の

組み合わせを#2、最大値の組み合わせを#3 と

示した。従って、PCDD/PCDFs 及び Co-PCBs 摂

取量の最小値、中央値、最大値と#1、#2、#3 と

は必ずしも一致しない。 

I-1．PCDD/PCDFs 摂取量 

 PCDD/PCDFs の一日摂取量は、平均 6.56（範

囲：1.02～19.95）pg TEQ/person/day であっ

た。これを、日本人の平均体重を 50 kg として、

体重（kg）あたりの一日摂取量に換算すると、

平均 0.13（範囲：0.02～0.40） pg TEQ/kg 

bw/day となった。昨年度は平均 0.16（範囲：

0.05～0.43） pg TEQ/kg bw/day であり 5)、今

年度の平均値はやや低い値であった。最大の摂

取量となった TD 試料は、北海道地区で作製し

た 10群試料（#3）であった。PCDD/PCDFs 摂取

量（全国平均値）に占める割合が高い食品群は、

10群（魚介類）78.3%、11 群（肉・卵類）17.8%

であり、これら 2群で全体の 96.1%と大部分を

占めた。 

I-2．Co-PCBs 摂取量 

Co-PCBsの一日摂取量は、平均 13.49（範

囲：4.50～25.60）pg TEQ/person/dayであ

り、体重あたりの摂取量は平均 0.27（範囲：

0.09～0.51）pg TEQ/kg bw/dayであった。昨

年度は平均 0.29（範囲：0.14～0.75）pg 

TEQ/kg bw/dayであり 5)、今年度の平均値は昨

年度と比べやや低い値であった。また、最大

の摂取量となった TD試料は、北海道地区で作

製した 10群試料（#3）であった。Co-PCBs 摂

取量（全国平均値）に占める割合が高い食品

群は、10群（魚介類）97.5%、11群（肉・卵

類）2.4%であり、これら 2群で全体の 99.9%

と大部分を占めた。 

I-3．ダイオキシン類摂取量 

 PCDD/PCDFs と Co-PCBs を合わせたダイオキ

シン類の一日摂取量は、平均 20.05（範囲：5.52

～45.54）pg TEQ/person/dayであり、体重あた

りの摂取量は平均 0.40（範囲：0.11～0.91）pg 

TEQ/kg bw/day であった（表 3）。平均値は日本

のダイオキシン類の TDI（4 pg TEQ/kg bw/day）

の約 10%であり、最大値は TDI の 23%程度に相

当した。昨年度は平均 0.46（範囲：0.19～1.00）

pg TEQ/kg bw/day であり 5)、今年度の平均値

は昨年度と比べ 1.2割ほど低い値であった。 

 ダイオキシン類摂取量に対する寄与率が高い

食品群は、10群（魚介類）91.2%、11 群（肉・

卵類）7.5%であり、これら 2つの食品群で全体

の 98.7%を占めた。この傾向は昨年度の調査と

同様の傾向であった。また、ダイオキシン類摂

取量に占める Co-PCBsの割合は、67%であった。

一昨年度及び昨年度における割合は 67%及び

64%であり 3, 5)、65%前後を推移している。 

本研究では、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 群の試料を各機関

で各 3セット調製し、ダイオキシン類摂取量の

最小値、中央値及び最大値を求めている。今年

度は、同一機関であっても、推定されるダイオ

キシン類摂取量の最小値と最大値には 1.5～

3.2倍の開きがあった。昨年度は同一機関にお

ける最小値と最大値の開きは 1.6～3.1 倍であ

り 5)、今年度の最小値と最大値の開きは昨年度

とほぼ同じ程度であった。3 セットの試料は、

同一機関（地域）において、種類、産地、メー

カー等が異なる食品を使用して調製している

ことから、10群及び 11群に含まれる食品のダ

イオキシン類濃度は広い範囲に分布している

ことが推察された。1 セットの TD 試料に含め

ることが可能な食品の数は限られているため、

本研究のように 10 群や 11 群の試料数を多く

して広範囲な食品を含めることが、信頼性の高

いダイオキシン類摂取量の平均値の推定には

有用であると考えられる。 

I-4 ダイオキシン類摂取量の経年変化 

 平成 10（1998）年度以降の調査で得られたダ

イオキシン類摂取量（全国平均値）の経年変化

を図 1 に示した。全食品群からの合計値の他、

ダイオキシン類摂取量に大きな割合を占めた

10群と 11群からの摂取量についてもあわせて

示した。昨年度までの摂取量は、令和元年度厚

生労働行政推進調査事業費補助金研究報告書
5)から引用した。ダイオキシン類摂取量の合計
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値は、1998年度以降、若干の増減はあるものの

緩やかな減少傾向を示している。本年度（2020

年度）の全国平均値は 0.40 pg TEQ/kg bw/day

であり、1998 年度以降の調査結果の中で最も

低い値であった。また、調査開始時の 1998 年

度の摂取量は 1.75 pg TEQ/kg bw/day であり、

これと比較すると本年度の平均値は 23%程度

であった。同様に、10群からの摂取量も、調査

期間内で緩やかな減少を示していた。一方、11

群からの摂取量は、2006 年度までに大きく減

少し、その後は低い値でほぼ一定となっていた。

このように、ダイオキシン類摂取量の減少には、

2006 年度までは 10 群と 11 群からの摂取量の

減少が寄与していたが、2006年度以降は、主と

して 10 群からの摂取量の減少が寄与していた。 

日本では Co-PCBs を含む PCB 製品の使用が

1972年に禁止されている。また、PCDD/PCDFs を

不純物として含むことが知られている農薬（ク

ロロニトロフェン及びペンタクロロフェノー

ル）の農薬登録が 1970 年代に失効している。

さらには、1999 年に制定されたダイオキシン

類対策特別措置法により、焼却施設等からのダ

イオキシン類の排出が大幅に抑制されている。

ダイオキシン類摂取量の低下についてはこれ

らの行政施策の効果が窺われた。また、10群の

食品摂取量は近年ゆるやかな減少を示してお

り、今年度の 10群の食品摂取量は 1998年と比

較して約 70%に減少していた。食生活の多様化

に伴う魚介類摂取量の減少も部分的にダイオ

キシン類摂取量の減少に寄与していると考え

られた。 

I-2 国内外のダイオキシン類摂取量調査との比

較 

 過去 10 年間に実施された日本と主な諸外国

の TD 調査の結果を示した。日本国内では本調

査の他に、東京都が実施しているダイオキシン

類摂取量調査の報告がある。東京都の平成 30

年度（2018 年度）のダイオキシン類摂取量は

0.55 pg TEQ/kg bw/dayと報告 6)されており、

本調査結果と近い値であった。ダイオキシン類

摂取量の推定には、分析法の LOD、LOD の取り

扱い、また対象とした年齢層などの違いが影響

するため、各国のダイオキシン類摂取量を単純

に比較することは難しい。これらの点に留意す

る必要があるが、本調査のダイオキシン類摂取

量は諸外国で報告 7-11)されているダイオキシン

類摂取量と比較し、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 

II-1 PCBs 摂取量の推定 

 全 10 地域で調製した 10 群及び 11 群の分析

結果から推定した PCBs 摂取量を示した。各地

域における同族体ごとの PCBs 摂取量と、それ

らの合計となる総 PCBs摂取量を示した。10群

か ら の 総 PCBs 摂 取 量 は 151 ～ 521 

ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値

は 300 ng/person/day であった。また、11 群

か ら の 総 PCBs 摂 取 量 は 7.36 ～ 38.5 

ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値

は 20.6 ng/person/dayであった。昨年度の 10

群からの総 PCBs 摂取量の全国平均値は 394 

ng/person/day、11 群からの総 PCBs 摂取量の

全国平均値は 26.4 ng/person/dayであった 2)。

昨年度と比較すると、今年度の 10群及び 11群

の総 PCBs 摂取量の全国平均値はやや低い値で

あった。昨年度は地域 F の 10 群において突出

した総 PCBs 摂取量が推定されたが、今年度は

そのような地域はなかった。今年度は 10 群に

ついては地域 H、11 群については地域 E で総

PCBs 摂取量の最大値が推定されたものの、昨

年度の最大値と比べると、それぞれ 32%及び

74%程度であった。 

また、10 群と 11 群からの総 PCBs 摂取量に

ついて示した。10 群については、TD 試料を作

製した地域によらず同族体の割合はよく似て

いた。4塩素～7塩素の PCBs が主要であり、こ

れらの合計で全体の 89%以上を占めていた。カ

ネクロール（KC）の中でも、KC-400、KC-500、

KC-600 の同族体割合は 4 塩素～7 塩素化 PCBs

が主体であり、10 群の同族体割合はこれらの

混合物の同族体割合とよく似ていた。一方、11

群については、地域によって同族体ごとの割合

に違いが認められた。特に地域 Aと Fにおいて

は、低塩素 PCBs（1塩素～3塩素）の割合が他

の地域よりも高く、40%以上を占めていた。低
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塩素 PCBs は KC300 や排ガスなどで割合が高い

PCBsであり、これらの汚染の関与が疑われた。 

10 群と 11 群からの PCBs 摂取量を示した。

総 PCBs 摂取量は 172～551 ng/person/day の

範 囲 で 推 定 さ れ 、 全 国 平 均 値 は 321 

ng/person/day であった。昨年度の総 PCBs 摂

取量の全国平均値は 420 ng/person/day であ

り 2)、今年度の総 PCBs 摂取量は昨年度と比較

するとやや低い値であった。昨年度は地域 Fの

10群において、突出して高い総 PCBs 摂取量が

推定されたことが大きく影響していたものと

考えられる。現在、日本では PCBs に暫定 TDI

（5 µg/kg bw/day）が示されている。本研究で

推定された総 PCBs 摂取量の全国平均値は 321 

ng/person/day であり、体重（50 kg と仮定）

あたりでは 6.4 ng/kg bw/day であった。この

値は暫定 TDI の僅か 0.1%程度であった。一見

すると総 PCBs の摂取量は十分に小さいと考え

られるが、暫定 TDI は 1972 年に示されたもの

であり、その導出の根拠となった長期毒性研究

は非常に古い時代のものである。より新しい毒

性の知見を踏まえた TDI と比較することも必

要と考えられる。2003年に WHOで PCBsに関す

る国際簡潔評価文書 No.55（CICAD： Concise 

International Chemical Assessment 

Document）3)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 32%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 4)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留意が必要である。 

本年度までの総 PCBs 摂取量の全国平均値の

経年推移を調べた。2019 年度までの調査結果

は、昨年度の本事業の報告書「食品を介したダ

イオキシン類等有害物質摂取量の評価とその

手法開発に関する研究」2)から引用した。総

PCBs摂取量は 1990年代前半までに急激に減少

しているが、それ以降の減少傾向は鈍化してい

る。行政指導により 1972 年に PCBs 製品の製

造・使用が中止となり、1973 年には PCBs は化

審法により特定化学物質(現在の第一種特定化

学物質)に指定された。1990 年代前半までの急

激な摂取量の低下はこれらの行政施策の効果

が反映されているものと考えられる。   

本年度の総 PCBs 摂取量の全国平均値は、調

査開始以来、3番目に低い値であった。調査開

始時の総 PCBs 摂取量と比較すると、本年度の

総 PCBs 摂取量は 1/8程度であった。 

II-2 NDL-PCBs 摂取量の推定 

 各地域の TD試料の分析結果より NDL-PCBs 摂

取量を推定した。また、NDL-PCBs摂取量の指標

異性として欧州等で使用されている 6 PCBs の

摂取量についても推定した。10 群からの NDL-

PCBs摂取量は 139～484 ng/person/dayの範囲

で推定され、全国平均値は 277 ng/person/day

であった。11 群からの NDL-PCBs 摂取量は 6.71

～34.0 ng/person/day の範囲で推定され、全

国平均値は 18.9 ng/person/dayであった。ま

た、10 群と 11群からの摂取量を合計した NDL-

PCBs 摂取量は、157～507 ng/person/day の範

囲 で 推 定 さ れ 、 全 国 平 均 値 は 296 

ng/person/day であった。10 群と 11 群からの

総 PCBs 摂 取 量 の 全 国 平 均 値 は 321 

ng/person/dayであることから、NDL-PCBs は総

PCBs 摂取量の 92%を占めていた。この傾向は昨

年度の調査結果 2)と同様であった。 

 NDL-PCBs の指標異性体として用いられる

6PCBs の 10 群からの摂取量は 45.9～169 

ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値

は 93.8 ng/person/dayであった。11群からの

摂取量は 2.55～11.4 ng/person/day の範囲で

推定され、全国平均値は 6.32 ng/person/day

であった。また、10群と 11 群からの摂取量を

合 計 し た 6PCBs 摂 取 量 は 、 54.1 ～ 176 

ng/person/dayの範囲で推定され、全国平均値

は 100 ng/person/dayであった。 

EFSA では、欧州における食品のモニタリン

グ調査結果をもとに、6PCBs は NDL-PCBs の約

50%を占めると報告している。しかし、本研究

結果では、6PCBsの検出率が 100%であるにもか
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かわらず、NDL-PCBs に対する割合は 10群で 31

～36%、11 群で 21～45%であり、昨年度の調査

結果 2)と同様に 50%を下回っていた。指標異性

体の NDL-PCBs に対する割合については汚染源

となる PCBs 製品における PCBs 組成の違いや、

生物体内における代謝の影響などが影響する

と考えられるため、引き続き検証が必要と考え

られる。 

総PCBsの摂取量は十分に小さいと考えられ

るが、暫定 TDI は 1972 年に示されたものであ

り、その導出の根拠となった長期毒性研究は非

常に古い時代のものである。より新しい毒性の

知見を踏まえた TDI と比較することも必要と

考えられる。2003 年に WHO で PCBs に関する

国際簡潔評価文書 No.55（CICAD： Concise 

International Chemical Assessment Document）が

作成された。この中で PCBs の混合物について

TDI として 0.02 µg /kg bw/day が提案されてい

る。この TDI と比較すると総 PCBs 摂取量の全

国平均値は 42%に相当した。この値はカドミウ

ムなどの有害元素の摂取量の TDI に対する割

合 5)に近い。ただし、本評価文書の TDI の導出

の根拠になった毒性研究では、人の健康への重

要性が明確になっていない免疫毒性学的影響

が毒性の指標となっている。また、PCBs に感

受性の高いアカゲザルを使用していることも

あり、過度の安全を見込んだ TDI となっている

可能性に注意が必要である。 

日本と主な諸外国で実施されたPCBs摂取量

調査を解析した。日本国内では本調査の他に、

東京都が実施しているPCBs摂取量調査の報告

がある。東京都の 2019 年度の PCBs 摂取量は

9.0 ng/kg bw/day と報告されており、本調査結

果の 1.4 倍程度の値であった。また、これら日

本の調査結果は、主な諸外国で報告されている

PCBs 摂取量の範囲内であり、特に高いことは

なかった。 

また、NDL-PCBs の指標異性体として用いら

れる 6PCBs の摂取量について、日本と主な諸

外国の調査を解析した。日本の調査結果につい

ては、本調査の結果を示した。日本の 6PCBs 摂

取量は体重（50 kg と仮定）あたりでは、2.0 

ng/kg bw/day であり、諸外国で報告されている

6PCBs 摂取量の範囲内であった。 

 

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 (2020 年) 

2020年に調製した全 14群の TD試料の分析

を通じ、各元素類の摂取量を推定した。一斉

分析法の対象となる 33元素 (B, Al, Ti, V, 

Cr, Mn, Co, Ni, Cu, Ge, As, Se, Mo, Cd, 

Sn, Sb, Ba, La, Ce, Pr, Nd, Sm, Eu, Gd, 

Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Hg, Pb, U) に

ついて 10 地域の平均値として算出した推定

一日摂取量を推定した。また、ヒ素の化学種

別の推定 1 日摂取量の平均値及び地域ブロッ

クごとの 10 群の 11 群の Hg 摂取量, MeHg摂

取量, MeHg割合も推定した。また、全元素の

摂取量分布を解析した。 

V, Cr, Ge, Sn, 希土類元素, Pb以外の元

素では地域ブロック間の変動は小さかった。

Ge と希土類元素は定量値が低くかったこと

から、測定精度を踏まえると妥当な変動幅で

あるといえる。 

一方で、Snは四分位範囲が広く、他の元素

のパターンとは大きく異なった。これまでの

調査においては、Al, Sn, Sb, Pb, Uの摂取

量に地域間の変動が大きいことが報告されて

いる。Sn の変動が高くなる要因として、これ

までの報告書では、食品の原料となる農産品

における濃度が高いことではなく、調理・保

存・輸送の過程で使用される容器からの移行

である可能性が高いとされている。Fig. 2Aに

は、Sn の摂取量を缶詰食品を使用したかどう

かによる摂取量を比較した。ここでは、缶詰

食品が利用されていた、5群 (豆類), 6郡 (果

実), 7 群 (緑黄色野菜), 8群 (淡色野菜・

きのこ類・海藻類) に関して比較した。サン

プル数が少ないため、統計的検定は行わなか

ったが、缶詰食品を使用したほうが、Sn 摂取

量が高くなる傾向があった。しかしながら、

8 群で缶詰食品の利用よりも、水煮タケノコ

が含まれているかどうかの影響が大きいと判

断できた。これまでの研究においても水煮タ

ケノコが TD 試料中の Sn 濃度を増加した可能



21 

 

性が指摘されている。タケノコの水煮には、

保存中のチロシンの発生を抑制するためにク

エン酸やアスコルビン酸を添加して pHを 1~3

に調整する方法がしばしば取られる。容器か

らの溶出が影響を与えたと考えられた。 

Ⅲ-2. 食品群ごとの寄与率 

各元素の食品群ごとの平均寄与率を Fig. 3

に示す。多くの元素において、これまでの調

査と同様の傾向を示した。毒性の高い、As, Cd, 

Hg, Pb についてその傾向を以下にまとめた。 

Asの摂取量における寄与率は、これまでの

報告と同様に、10群で 59.2%、次いで 8 群で

32.4%と大きかった。10 群の魚介類において

は、ヒ素は毒性の低い AsB として存在してい

た (Table 8)。 

一方で、iAs はコメや海藻の中でもヒジキ

には無機ヒ素が多く含まれており、そのリス

クが懸念されている。2020 年の調査において

も、1 群の寄与率は 76.6%，8 群の寄与率は

8.7%であった。 

Cdの摂取量における寄与率は、これまでの

報告と同様に、1 群で 32.6%、次いで 8 群の

18.0%と大きかった。 

Hgの摂取量における寄与率は、これまでの

報告と同様に、10 群の魚介類で多く 88.4%で

あった。10 群では 78.0%が毒性の高いメチル

水銀として存在していた。Pbの摂取量におけ

る寄与率は、1 群で 27.8%、2 群で 23.1%であ

った。 

昨年度および今年度の調査から追加した元

素である Ti, Ge, Rb, Sr, Zr, Cs, 希土類元

素, Wについて、その特徴を以下にまとめる。

Ti は 10 群の魚介類の寄与率が 30.2%と高か

った。Geは9群の嗜好飲料からの寄与が28.5%

と最も高かった。これは PET の合成触媒とし

て Ge が使用されているためと考えられた。同

じく触媒に利用されている Sb の寄与も 9 群

で高かった結果 (36.1％)は、上記の推測と矛

盾していない。 

Rbは 11群 (19.8%) の寄与が最も高かった

が、他の食品群でも 7.1～12.4%の寄与が観測

された。Sr は 8 群からの寄与が 46.3%と最も

高かった。Csは 11群 (16.8%)，9群 (14.6%)，

10群 (11.5%)で高かった。本研究で測定して

いるのは安定同位体の Sr と Cs であるが、放

射性同位体の参考にはなると考えられる。Zr 

(27.0%) および W (43.4%) は 9群での寄与が

最も高かった。希土類元素は、元素によって

多少異なるが、概ね 8 群で 23.93~60.4%と最

も寄与率が高く、ついで 10 群の魚介類で

7.2~17.0%と高かった。 

Ⅲ-3. Health-Based Guideline Value との比

較 

各元素の Health-Based Guideline Value 

(HBGV) を種々の公的機関のデータベースか

ら参照し、推定した 1 日摂取量と比較を行っ

た。 

対 HBGV 比が最も高かったのは iAs であり、

最大で 118%であった。ここで、iAs の HGBV に

ついては、US EPA (アメリカ合衆国環境保護

庁) が 1999 年に評価した経口暴露による心

臓血管, 皮膚障害の RfDと、ATSDR (米国健康

福祉省の毒性物質疾病登録機関) が行った

2007 年に評価した、非発がん毒性として皮膚

病変の NOAEL を記載した。一方で、JECFA 

(FAO/WHO合同食品添加物専門家会議) が行っ

た 2010 年の評価結果概要では、第 33 回(1988

年)で設定した PTWI (15 µg/kg bw ) を適切

でないと取下げている。また、現在食品安全

委員会では国内の曝露実態及び食事由来のヒ

素曝露を明らかにした上で曝露量を評価する

必要があるとしている。地域ごとの値を比較

すると、対 HBGV比は 0.75–1.6であり対 HBGV

比が 1 を超えた地域もあった。以上の点から

も、iAsの対 HBGV比については、リスクが高

い可能性があるものの正確な評価については

今後のリスク評価結果を待つ必要があるだろ

う。 

2 番目に対 HBGV 比が最も高かったのは Ni

であり，その値は 80%であった。Ni の推定 1

日摂取量における各食品群からの寄与率は、

5群 (23.5%) で最も高く、次いで1群 (20.4%) 

で高かった。 

3 番目に対 HBGV 比が最も高かったのは Mo

であり，その値は 76%であった。Mo も iAs も

推定 1 日摂取量における各食品群からの寄与
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率は、1 群で最も高いことから、コメの喫食

量については低値が望ましいのかもしれない。 

毒性の高い元素である、Cd, MeHg, Pb に関

しては、Cd,と MeHg の対 HBGV 比は 19–38%の

範囲であり、今後とも食品を介した摂取量の

変動に注視する必要があるだろう。一方で、

Pb の対 HBGC 比は 6.0%であった。次節の経年

変動の解析結果と合わせると、今後ともリス

クは減少すると考えられる。 

Ⅲ-4.経年変動 

1977年より継続的に行ってきた As, Cd, Hg, 

Pb の推定 1日摂取量の経年変動を Fig. 5 に

示す。2018年以前の調査結果は、厚生労働科

学研究費補助事業の研究報告書より引用した。 

2013 年以前の調査では ND となったデータ

に 0 と 1/2LOQ (あるいは 1/2LOD)を代入した

平均値が報告されていた。一方で、2013－2018

年の報告では ND となったデータには 0 を代

入した値のみが報告されている。そのため、

経年変動の解析においては、ND=0を代入した

値を用いた。ここでは、トレンドに関して変

化点も踏まえて解析するために、prophet 

(ver. 1.0) パッケージを用いた解析を行っ

た。なお、摂取量は正の実数であると考えら

れるため、対数変換した値を解析に用いた。 

Asの推定 1日摂取量は、調査開始以降減少

傾向にあったが、2007年以降草加傾向に転じ

ていた。国民健康・栄養調査のデータベース

と比較すると As の寄与率が高い 10 群の喫食

量は減少していて、8 群に含まれる海藻類の

喫食量はほぼ一定の量を示している。これら

のことから、食品中の As濃度が増加している

可能性がある。曝露量だけでなく、食品中濃

度および変動を与える要因について注視する

必要があるだろう。 

しかしながら、毒性の高い iAsについては、

2014 年からのデータしか無く中長期での変

動傾向を判断するのは難しいが、2014年度以

降における変動をふまえてその傾向を判断す

ると、ほぼ一定の濃度で推移しているといえ

た (Fig. 6)。時系列解析を行うだけの十分な

データ数をそろえるためにも、継続的な調査

が必要だろう。 

Cd は 1977 年の調査開始以来摂取量は減少

してきたが、2013 年以降は一定の値を示して

いた。1977 年の摂取量と比較すると半分以下

まで減少している。 

コメ中 Cd の基準値は、1970 年以降 1.0 

mg/kg 未満とされていた。また、その当時は

Cd濃度 0.4 mg/kgを超えるコメが生産される

地域は、何らかのカドミウムによる環境汚染

があると考えられていた。このような背景を

受け、2010 年 4月に食品衛生法に基づくコメ

のカドミウムの規格基準を「玄米及び精米で

0.4 mg/kg 以下」に改正し、2011年 2月末日

に施行した。2012年以前は、不規則に摂取量

が高くなる年が 5~10 年に 1 度の頻度で観測

されていたが、施工後の 2012 年以降は摂取量

の変動が抑えられている。この結果は、何ら

かの要因で環境中の Cd 濃度が増加しコメに

移行するといった突発的な汚染を、食品衛生

法の改正によりコントロールできていること

を示唆するものと考えられた。 

Hgの推定 1日摂取量は 1995年以降 6~10 μ

g person-1 day-1の間を推移していたが、2015

年以降は減少傾向が認められた。2020年にお

ける Hg の推定一日摂取量は 1977 年の半分以

下であった。 

厚生労働省は 2010 年に妊婦への魚介類の

摂取と水銀に関する注意事項及び Q&A を更新

し、特に水銀含有量の高い魚介類を偏って多

量に食べることに警鐘を鳴らした。国民健康・

栄養調査の各食品小分類のデータが、TD試料

の調整に反映されるのは 3~5 年後以降である

ことを踏まえると、各機関におけるリスクコ

ミュニケーションが上手くいって高濃度 Hg

の喫食機会が低減されていることを示唆して

いるものと考えられた。 

Pb はこれまで様々な目的で使用されてき

て、日本においても 1960年代までは鉛化合物

を添加した有鉛ガソリンを使用していた。ま

た工場等からの排気ガスに鉛が含まれていた

ことから、大気中の鉛濃度が高い状態であっ

たと報告されている。 

Pb の推定 1 日摂取量は 1977 年の調査以降

継続して減少傾向にある。Pbの推定 1日摂取
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量における 1977~1982 年における急激な減少

には 1975 年の有鉛ガソリンの使用禁止が寄

与しており、1996 年以降の緩やかな減少は焼

却施設に設置されている排ガス除去装置の改

善による廃棄物処理施設からの環境への排出

量が減少したことが要因であると考えられる。

これらの要因により、2019 年の推定 1日摂取

量は 1977年の 10%以下まで減少していた。 

Ⅲ-5. 確率論的摂取量推定 

媒体中濃度 (以後、食品中濃度) と媒体摂

取量 (以後、喫食量) をそれぞれ確率密度分

布として扱うことによる確率論的な摂取量評

価は、摂取量を分布として評価できる。その

ため、確率論的摂取量評価は不確かさ評価・

任意のパーセンタイル値が推定できる等の利

点がある。乱数を生成することで数値シミュ

レーションを行うモンテカルロシミュレーシ

ョン (MCS) は、確率論的摂取量推定において

有用な計算方法である。しかしながら，MCSに

用いるパラメーターをどのように設定するか

の問題が生じる。とくにサンプルサイズが十

分でない場合、分布の歪みが大きい場合、食

品中濃度に定量下限値未満の観測値を含む場

合には、推定されたパラメーター自体に不確

実性を伴う。パラメーター推定の不確かさも

含めて評価するには、パラメーター自身も分

布を持つ (あるいは複数のパラメーターを検

討する) ように 2 次元に拡張する必要がある。

これまでの研究において、食品中濃度に未検

出データが含まれている場合における確率分

布の推定に、ベイズ推定が有用であることが

示唆されている。このことから、不確実性を

考慮しつつ食品中濃度の確率密度分布のパラ

メーターを推定するには、ベイズ推定法は適

していると考えられる。 

以上のことから、複数地域あるいは複数年

にわたる MB 方式による TDS の分析結果に確

率論的手法を適用することで、通常の MB方式

では算出できない各種パーセンタイル値や基

準値を超過する確率等が計算できることが期

待される。本研究では確率論的推計を行うた

めに、MB方式で得られたコンポジット試料の

データおよび国民健康栄養調査データにベイ

ズ推定を適用した。さらに、推定したパラメ

ーターからさらに乱数を生成することで、二

次元 MCS (2D-MCS) を行うことで、パラメー

ター推定に伴う不確実性も加味した精緻な

Pb曝露量の推定を試みた。 

ここでは、Pb摂取量を対象として確率論的

摂取量評価を試みた。喫食量には国民健康・

栄養調査のデータを用い、食品中 Pb濃度のデ

ータには 2019 年及び 2020 年に行った本研究

のデータを用いた。 

本研究では、確率的プログラミング言語

Stan を用いてベイズ推定を行うことで、確率

密度分布のパラメーター推定を行った。食品

中 Pb 濃度は正の実数であると考えられるた

め、対数正規分布・ガンマ分布・ワイブル分

布を仮定した統計モデルを検討した。対数正

規分布・ガンマ分布・ワイブル分布の確率密

度関数はそれぞれ以下の式で示される。 

 

対数正規分布: 

𝑓(𝑌|𝜇, 𝜎) =
1

√2𝜋𝜎

1

𝑌
exp [−

1

2
(
log𝑌 − 𝜇

𝜎
)
2

] 

ガンマ分布: 

𝑓(𝑌|𝛼, 𝛽) =
𝛽𝛼

Γ(𝛼)
𝑌𝛼−1𝑒−𝛽𝑌 

ワイブル分布: 

𝑓(𝑌|𝑚, 𝜂) =
𝑚

𝜂
(
𝑌

𝜂
)
𝑚−1

exp [− (
𝑌

𝜂
)
𝑚

] 

一方で喫食量は非負値の実数であると考え

られる。また、国民健康栄養調査のデータを

解析したところ、全ての食品群において 0 を

含むデータが確認された。以上のことから、

非負値の確率密度分布として、Tweedie分布，

ゼロ過剰対数正規(ZILN)分布およびゼロ過剰

ガンマ(ZIG)分布を検討した。 

未検出例を含むデータの場合には、未検出

例に確率密度関数 𝑓(𝑌|𝜃) に代わって下限値 

( 𝐿 ) –上限値  (𝑈 ) 間の累積確率関数 

𝐹(𝐿, 𝑈|𝜃)を用いることで、以下のように尤度

を算出できる。 

𝐿(𝑌|𝜃) = ∏ 𝑓(𝑌𝑖|𝜃)

𝑁obs

𝑖=1

×∏𝐹(𝐿𝑗, 𝑈𝑗|𝜃)

𝑁cen

𝑗=1

 

ここで、𝑁obsは定量できたサンプルサイズを、

𝑁cenは定量下限値未満のサンプルサイズを示

す。 

BE 法で得られる事後予測分布  𝑓post(𝜃|𝑌)

は、ベイズの定理を用いて以下のようにあら
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わすことができる。 

𝑓post(𝜃|𝑌) =
𝐿(𝑌|𝜃)𝑓pri(𝜃)

𝑓obs(𝑌)
, 

ここで、𝑓pri(𝜃)は事前分布を、𝑓obs(𝑌) は観

測値 𝑌 の確率密度分布を示す。観測値 𝑌 は

観測後には変化しないため、定数とみなせる

ので、 

𝑓post(𝜃|𝑌) ∝ 𝐿(𝑌|𝜃)𝑓pri(𝜃) 

と簡略化することができる。つまり、ベイズ

推定は尤度を事前知識に基づいて重み付した

ものであると解釈できる。 

  一般的に MLE 法は、サンプルサイズが小さ

い場合 (例えば 50未満) には、使用を勧めら

れていない。原因の一つとして、少ないサン

プルサイズでは標本の偏りによる影響が大き

いことが挙げられる。BE法は、少ないサンプ

ルサイズの場合に生じる標本の偏りを補正す

るために、事前分布を利用して MLE 法を補正

しているとも解釈できる。 

喫食量に関するベイズ推定においては、サ

ンプルサイズが十分なため、無情報事前分布

として(-∞, ∞)の一様分布を用いた。食品中

Pb濃度のベイズ推定においては、形状パラメ

ーターの事前分布には、以下の確率密度関数

であらわされるコーシー分布を用いた。 

𝑓(𝑌|𝑦0, 𝛾) =
1

𝜋

𝛾

(𝑌 − 𝑦0)
2 + 𝛾2

 

対 数 正 規 分 布 を 仮 定 し た 場 合 に は 

(𝑦0, 𝛾) = (3,1)を用い、ガンマ分布及びワイブ

ル分布には (𝑦0, 𝛾) = (1,1) をコーシー分布

のパラメーターに用いた。 

パラメーターから変換した理論平均値の事

前分布には、未検出例に定量下限値の半値を

代入して求めた平均値  𝜇̂
RL/2

を用いて、

𝑁 (𝜇̂
RL/2

, 𝜇̂
RL/2

)の正規分布を採用した。 

各食品群の喫食量の確率密度分布は、6 つ

の食品群で Tweedie 分布が、5 つの食品群で

ZIG 分布が、2つの食品群で ZILN 分布が最も

適していると判断できた (Table 9)。これま

での確率論的摂取量推定において、喫食量分

布がゼロ過剰となる確率密度分布はほとんど

利用されてされてこなかったが、生成した乱

数のヒストグラムは国民健康・栄養調査のデ

ータとよく似た形状を示していた。この結果

は、喫食量に関する確率密度分布が適切に推

定できたことを示している。 

TD 試料中の Pb濃度の確率密度分布は、7つ

の食品群で対数正規分布が、5 つの食品群で

ガンマ分布が、2 つの食品群でワイブル分布

が最も適していると判断できた (Table 10)。

事後予測分布の平均値として算出した形状パ

ラメーターは次の通りであった; 𝑒𝜎 : 3.1 

± 0.9，𝛼: 0.81 ± 0.94，𝑚: 0.80 ± 0.60。

これらの値は設定した事前分布との乖離は小

さく、適切に事前分布を設定できたと判断で

きた。 

未検出例の割合が大きかった食品群ほど、

Pb 濃度の推定理論平均値および推定理論標

準偏差の RSD が大きくなる傾向にあった 

(Fig. 8)。この結果からも、未検出となった

場合には推定の不確かさを考慮すべきである

ことが示唆された。 

各食品群および Pb 摂取量のパーセンタイ

ル値等を Table 11 に、そのヒストグラムを

Fig. 9 に示す。1 日推定摂取量の平均値は

12.1 ± 3.7 µg person−1 day−1と推定された。

NDに 0あるいは LOQの半値を代入して算出し

た 1 日推定摂取量は、12.2 および 14.4 µg 

person−1 day−1 であり、2D-MCS で推定した平

均値の±1σ内であった。2D-MCS を用いて推

定した Pb 摂取量の 50，75，90，95，および

99パーセンタイル値は、それぞれ 8.14，12.9，

21.3，30.8，72.0 µg person−1 day−1であった。 

2D-MCS の結果、体重を 55 kgと仮定した場

合、HBGVを超過する確率は 0.16 ± 0.57%と

推定された。 

 

V. 魚介類を主菜とした一食分試料（弁当類）から

のハロゲン系難燃剤の摂取量調査 

V-1 魚介類を主菜とする一食分試料（弁当類）

からのポリ塩化ビフェニルの摂取量調査 V-1-

1 弁当試料からの総 PCBs 摂取量 

 各弁当試料とも魚介類部分からの総 PCBs 摂

取量が多く、弁当全体に占める割合は 85～95%

であった。多くの試料では一食当たりの総

PCBs 摂取量は 2,000 ng/食以下であったが、摂

取量が突出して高い試料（No.14）が見られた。

該当試料で使用されている魚介類の種類を確
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認したが、他の試料と比較して特徴的な魚介類

は認められず、使用された一般的な魚介類に偶

発的にPCBsが高濃度に含まれた可能性が考え

られた。 

弁当一食あたりのPCBs摂取量の統計量を算

出した。弁当全体からの総 PCBs 摂取量は、平

均値が 931 ng/食、中央値が 343 ng/食、範囲が

37～9,320 ng/食であった。現在、日本では PCBs

に暫定耐容一日摂取量（TDI）（5 µg/kg bw/day）

が示されている。体重 50 kg と仮定した場合、

総 PCBs 摂取量の平均値は暫定 TDI の 0.4%、中

央値は暫定 TDI の 0.1%、最大値は暫定 TDI の

3.7%であった。暫定 TDI を指標にした場合は、

総PCBs摂取量によるヒトの健康リスクは小さ

いと判断出来る。しかし、暫定 TDI は 1972 年

に示されたものであり、その導出の根拠となっ

た長期毒性研究は非常に古い時代のものであ

る。より新しい毒性の知見を踏まえた TDI と比

較することも必要と考えられる。2003 年に

WHO で PCBs に関する国際簡潔評価文書

No.55（CICAD： Concise International Chemical 

Assessment Document）が作成された。この中で

PCBs の混合物について TDI として 0.02 µg/kg 

bw/day が提案されている。この WHO TDI と比

較すると、総 PCBs摂取量の平均値は WHO TDI

の 93%、中央値は WHO TDI の 34%であった。

個々の弁当についてみた場合は、6 試料（No. 

11、No.14、No.15、No.17、No.20、No.25）の一

食当たりの総 PCBs 摂取量が WHO TDI を超過

していた。最も総 PCBs 摂取量が高かった試料

（No.14）は WHO TDI の約９倍であった。WHO 

TDI については過度の安全を見込んだ TDI と

なっている可能性に留意が必要であるが、

PCBs 摂取量をより低減する観点からも、特定

の種類や製造会社の食品を過度に摂取するの

ではなく、多様な食品を含むバランスの良い食

生活を送ることが重要であると考えられる。 

各弁当試料からの総PCBs摂取量における同

族体の割合を算出した。魚介類部分については、

いずれの試料も 4 塩素〜7 塩素の PCBs が主要

であり、これらの合計で全体の 83%〜97%を占

めていた。過去に使用されたカネクロール（KC）

の中でも、KC-400、KC-500、KC-600 の同族体

割合は 4 塩素～7 塩素化 PCBs が主体であり、

概してこれらによる汚染が主体となっている

ものと考えられた。一方、その他の部分につい

ては、魚介類部分と同族体の割合が大きく異な

った。低塩素化 PCBs（1～3 塩素化物）の割合

が魚介類部分では全体の 10%を超えるものは

殆ど無かったが、その他の部分では 10%を大き

く超えるものが殆どであった。低塩素化 PCBs

は KC300 や排ガスなどで割合が高い PCBs で

あり、その他の部分ではこれらの汚染が主体と

なっている可能性が示唆された。 

V-1-2 弁当試料からの NDL-PCBs 摂取量 

弁当一食（全体）あたりの NDL-PCBs 摂取量

は、平均値が 861 ng/食、中央値が 317 ng/食、

範囲が 35～8,592 ng/食であった。弁当一食（全

体）あたりの 6PCBs 摂取量は、平均値が 301 

ng/食、中央値が 111 ng/食、範囲が 9.6～2,947 

ng/食であった。弁当試料（全体）におけるNDL-

PCBs摂取量の総 PCBs摂取量に対する割合は、

平均が 93%、範囲が 91～97%であった。NDL-

PCBs は総 PCBs 摂取量の殆どを占めていた。

また、NDL-PCBsの指標異性体である 6PCBs摂

取量の NDL-PCBs 摂取量に占める割合は、平

均が 34%（範囲：12～39%）であった。この結果

は TD 試料の結果とよく一致していた。現在、

NDL-PCBs についてはリスク評価のための毒

性試験データなどの情報が不足しており、TDI

は設定されていない。そのため、今回得られた

NDL-PCBs 摂取量と TDI の比較はできなかっ

た。 

V-2 一食分試料（魚介類使用部分）中のハロゲン

系難燃剤分析法の検討 

V-2-1 一食分試料中のハロゲン系難燃剤分析法

の検討 

ASE 条件の検討  

調査対象のハロゲン系難燃剤のクリーンアップ

スパイクが正常に回収されるか確認するため、実

試料を含まない珪藻土にクリーンアップスパイクを

添加して抽出操作を行った。クリーンアップスパイ

クの回収率は 80％以上であったことから、本 ASE

条件を抽出条件とした。 

試料中の脂肪含量について 

20 mL に定容した ASE 抽出液を一部分取し、
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濃縮乾固して得られた残渣の重量から脂肪含量

（w/w、％）を求めた。魚介類部分 25 検体の脂肪

含量は平均 6.1％（1.2～11％）、その他部分は平

均 0.5％（<0.1～1.8％）となった（表 1）。魚介類部

分の脂肪含量（平均値）はその他部分と比較して、

約 12 倍高かった。 

クリーンアップスパイクの添加回収率について 

LC-MS/MS 測定の結果、妨害ピークは認めら

れず、良好に異性体分離したクロマトグラムが得ら

れた（図 3)。クリーンアップスパイクとして抽出液に

添加した 13C12 ラベル化α－、β－、γ－HBCD

についてシリンジスパイクγ－HBCD－ｄ18 を用い

て回収率を評価したところ、魚介類部分 25 試料

の分析においては 90～98％、その他部分 25 試

料の分析においては 91～107％と良好な値が得

られた。 

HRGC/HRMS 測定した結果、クロマトグラム上

に妨害物の影響は認められず、デクロラン類及び

PBDEｓのピーク形状も良好であった（図 4、図 5 及

び 6）。また、クリーンアップスパイクとして抽出液

に添加した 13C12 ラベル化体の回収率を評価した

ところ、デクロラン類の回収率は、魚介類部分 25

試料において 86～113％、その他部分 25 試料に

おいて 86～117％と良好な値であった。また、

PBDEs の回収率は、魚介類部分 25 試料におい

て 76～122％、その他部分 25 試料において 72～

122％であり、良好な値であった。 

このように、13C12 ラベル化体の回収率から判断

すると、本分析法は調査対象であるハロゲン系難

燃剤の系統的分析に適用可能と考えられた。 

V-2-2. 一食分試料の魚介類部分におけるハロゲ

ン系難燃剤濃度 

一食分試料（魚介類部分）25 検体のハロゲン

系難燃剤の分析（湿重量当たり濃度）を行った。

各分析対象物の検出下限値は標準品のクロマト

グラムの S/N＝3 に相当する量とした。 

HBCDｓの試料中濃度は 33～1922 pg/g（合計

値）であった。異性体別にみると、α-HBCD が 33

～1808 pg/g（全 25 試料から検出）、β-HBCD が

ND(<10)～12 pg/g（25 試料中 1 試料のみから検

出）、γ-HBCD が ND(<10)～102 pg/g（25 試料中

6 試料から検出）であった。全体的にα体の検出

頻度、濃度がともに高く、これは過去の測定事例

と同様の傾向であった。β-HBCD が検出下限値

を超えて検出された 1 試料（No.15）は、α-及び

γ-HBCD も比較的高い濃度で検出された。 

デクロラン類の試料中濃度は、12～220 pg/g

（合計値）であった。このうち、Dechlorane は検出

頻度及び濃度が共に高く、合計値に対して占める

割合が最も高かった（38～100％）。 

PBDEs の試料中濃度は、24～1956 pg/g（同族

体合計値）であった。同族体及び異性体別に見る

と、TriBDE-17（25 試料中 3 試料から検出、以下

3/25 試料と表示）、TriBDE-28（16/25 試料）、

TetraBDE-49 （ 25/25 試 料 ） 、 TetraBDE-47

（ 25/25 試 料 ） 、 TetraBDE-66 （ 9/25 試 料 ） 、

PentaBDE-100 （ 22/25 試 料 ） 、 PentaBDE-119

（ 9/25 試 料 ） 、 PentaBDE-99 （ 9/25 試 料 ） 、

PentaBDE-126 （ 1/25 試 料 ） 、 HexaBDE-154

（ 22/25 試料）、 HexaBDE-153（ 2/25 試料）、

NonaBDE-206 （ 1/25 試 料 ） 、 DecaBDE-209

（14/25 試料）が検出された。また、DecaBDE-209、

TetraBDE-47 及び HexaBDE-154 の検出濃度は

比較的高い傾向が認められた。また 8～9 臭素化

体はほとんど検出されなかった。 

試料 No.14 及び 15 は、調査対象試料の中で

は、高い頻度及び濃度でハロゲン系難燃剤が検

出された。これら試料の脂肪含量は 8.9 及び

9.3％であり、比較的高い値であった。 

V-2-3. 一食分試料のその他部分におけるハロゲ

ン系難燃剤濃度 

 一食分試料（その他部分）25 検体のハロゲン系

難燃剤の分析結果（湿重量当たり濃度）を算出し

た。 

HBCD ｓの分析の結果 、α－、β－、γ－

HBCD のいずれも ND(<10 pg/g)であった。これは

過去に実施した MB 方式を用いた摂取量調査に

おいて、HBCDｓが 10 群（魚介類）のみから検出さ

れている結果 2)と一致した。 

デクロラン類濃度は、ND（<1）～10 pg/g（合計

値）であった。魚介類部分の分析結果と同様に、

Dechlorane の検出頻度及び濃度は、他のデクロ

ラン類と比較して高い傾向であった。 

PBDEs が検出されたのは 1 試料（No.21）であっ

た。また、検出されたのは DecaBDE-209のみであ

った（58 pg/g）。 
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以上より、臭素系難燃剤である HBCDs 及び

PBDEs はその他部分からは、ほとんど検出されな

いことが分かった。一方で、デクロラン類である

Dechlorane は、その他部分からも濃度は低いもの

の高い頻度で検出されていることが特徴的であっ

た。このことは、デクロラン類の食品への移行が生

物濃縮だけで説明できず、臭素系難燃剤とは異

なる経路を介していることを示していると考えられ

る。 

V-2-4. 一食分試料におけるハロゲン系難燃剤の

摂取量 

一食分の試料重量をもとに算出した、一食当た

りのハロゲン系難燃剤の摂取量を推定した。また、

一食当たりのハロゲン系難燃剤の摂取量（魚介類

とその他部分の合計）の統計量を算出した。 

HBCDs の一食当たりの摂取量は、平均値が 34 

ng/食、中央値が 22 ng/食、範囲が 2～190 ng/食

で あ っ た 。 有 害 性 評 価 値 （ 無 毒 性 量 10.2 

mg/kg/day を不確実係数 200 で除した値）と比較

を行ったところ、この値に対する HBCDｓの一食当

たりの摂取量は 0.00008～0.008％であった。一食

当たりの摂取量が最も高かった弁当を、仮に一日

に３食喫食しても有害性評価値に対する割合は

僅か 0.022%であった。 

デクロラン類の一食当たりの摂取量は、平均値

が 8 ng/食、中央値が 6 ng/食、範囲が 1～35 ng/

食であった。デクロラン類の摂取量への寄与が最

も高かった Dechlorane の参照用量（RfD、0.0002 

mg/kg/day）と比較したところ、RfD に対するデクロ

ラン類の一食当たりの摂取量は、0.01～0.35％で

あった。一食当たりの摂取量が最も高かった弁当

を、仮に一日に３食喫食しても RfD に対する割合

は僅か 1.1％であった。 

PBDEs の一食当たりの摂取量は、平均値が 39 

ng/食、中央値が 23 ng/食、範囲が 2～288 ng/食

であった。PBDEs についても HBCDs と同様に有

害性評価値（DecaBDE-209 の最小毒性量 0.05 

mg/kg/day を不確実係数 1000 で除した値）20)と比

較を行ったところ、この値に対する PBDEｓの一日

摂取量は 0.08～11.5％であった。一食当たりの摂

取量が最も高かった弁当を、仮に一日に３食喫食

した場合、有害性評価値に対する割合は 34.5%で

あった。 

以上の結果から、生食用魚介類を主菜とする

弁当類から摂取するハロゲン系難燃剤による人の

健康リスクは低いと考えられる。 

 

Ⅵ. 自動前処理装置を用いた食品中のダイオキ

シン類分析の検討 

Ⅵ－1 ノンオルト PCBs 及び PCDD/PCDFs 分

画における夾雑物の影響の低減 

 昨年度に自動前処理装置を用いて魚試料を分

析した結果、下記 2 点の夾雑物の影響が認めら

れた。 

①1,2,3,7,8-PeCDF に夾雑物のピークが重なっ

た。 

②1,2,3,4,7,8-HxCDF の分析値が従来法より大

きくなった（1.2 倍以上）。 

 そこで、夾雑物の影響が認められたノンオル

ト PCBs 及び PCDD/PCDFs 分画を自動前処理

装置により 2 回精製することで、夾雑物の影響

を低減することが可能か検討した。スズキとボ

ラ（湿重量 40g 相当）について自動前処理装置

により１回精製、2 回精製した SIM クロマトグ

ラ ム と 分 析 値 （ 1,2,3,7,8-PeCDF 及 び

1,2,3,4,7,8-HxCDF）を示した。また、従来法の

クロマトグラムと分析値も併せて示した。スズ

キとボラの両方において、自動前処理装置によ

る 1 回精製では対象となる 1,2,3,7,8-PeCDF の

ピーク（図中の矢印）に夾雑物のピークが重な

っているが、2 回精製することで夾雑物のピー

クの重なりは認められなくなった。また、

1,2,3,4,7,8-HxCDF の分析値（図中の括弧内の

数字）についても、自動前処理装置による 1 回

精製では従来法と比較すると２倍前後の高値

が得られているが、2 回精製することで従来法

の分析値に近い値となった。以上の結果から、

ノンオルト PCBs 及び PCDD/PCDFs 分画を自

動前処理装置により２回精製すれば、夾雑物の

影響を受けることなく DXNs 分析が可能であ

ると考えられた。 

 

Ⅵ-2 自動前処理装置と従来法の DXNs 異性体

濃度の比較 

自動前処理装置と従来法によりスズキとボ

ラ（各 n = 5）を分析し、DXNs の各異性体濃度
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を比較した。自動前処理装置の各異性体濃度の

平均値は、従来法に対してスズキで 90～107%、

ボラで 97～111%であり良く一致していた。ま

た、RSD もスズキで 12%以内、ブリで 12%以内

であり、従来法（スズキで 9.3%以内、ボラで 16%

以内）と比較して顕著に大きな値となることは

なかった。 

クリーンアップスパイク（CS）の回収率を示

した。自動前処理装置の CS の回収率は、スズ

キで 43～100%、ボラで 43～93%あり、ガイドラ

インの許容範囲（40～120%）に収まった。従来

法の CS の回収率（スズキで 59～113%、ボラで

52～103%）と比較すると、自動前処理装置の CS

の回収率は全体的にやや低値となった。今回、

自動前処理装置の精製回数を 2 回としたこと

から、CS の回収率が通常（精製回数 1 回）よ

りも低下していると考えられる。特に、OCDF

と Co-PCBs である#77 の CS の回収率が 50%を

下回ることがあり注意を要した。 

スズキとボラについて、自動前処理装置と従

来法の SIM クロマトグラムの一例を示した。

PCDDs 及び Co-PCBs については、自動前処理

装置と従来法の SIM クロマトグラムには大き

な違いは認められなかった。一方で、自動前処

理装置の PCDFs の SIM クロマトグラムには、

従来法では認められない夾雑物のピークが多

数認められた。PCDFs を含む分画については

自動前処理装置で精製を 2 回実施したものの、

従来法と比較すると夾雑物の含有が多いと考

えられた。特に、スズキよりもボラで従来法と

比較して多くの夾雑物のピークが認められた

ことから、夾雑物の含有量は魚種や、魚の生育

環境などに影響をうけるものと考えられた。今

回観察された夾雑物のピークは DXNs の定量

に影響することはなかったものの、汚染の著し

い地域で生育した魚は夾雑物が多くなると考

えられるため、夾雑物の影響については引き続

き注意が必要であると考えられる。また、これ

らの夾雑物については明らかではないが、本多

らはポリ塩素化ジフェニルエーテルが PCDFs

の SIM クロマトグラム上で妨害となることを

報告している。ポリ塩素化ジフェニルエーテル

は環境試料中に広く存在し、魚介類にも存在す

ることが報告されていることから、今回認めら

れた夾雑物ピークの原因として有力である。 

Ⅵ-3 自動前処理装置の種々の魚試料への適用

性の検討 

魚試料に含まれる夾雑物の種類や量は、魚種

によっても異なると考えられる。そこで、日本

で消費量が比較的多いと考えられる魚 5 種（サ

ーモン、アジ、ブリ、サバ、マグロ）を用いて

自動前処理装置の適用性を検討した。自動前処

理装置を用いて 5 種の魚（各 n = 1）を分析し、

従来法の DXNs の異性体濃度と比較した。自動

前処理装置の異性体濃度は、従来法に対して±

20%以内となる場合が殆どであり、概してよく

一致していた。表中に二重下線で示した 6 つの

異性体濃度が、従来法に対して±20%を超えた

ものの、これらは比較的低濃度であったことか

ら、分析値のバラツキが大きく影響しているも

のと考えられた。また、5 種の魚試料の CS の

回収率を示した。ガイドラインの許容範囲（40

～120%）に収まったものの、自動前処理装置の

CS 回収率は従来法と比較すると全体的に低く、

一部の試料では許容範囲の下限値付近となる

ため注意を要した。 

  自動前処理装置と従来法の SIM クロマトグ

ラム（1,2,3,7,8-PeCDF）の一例を示した。前述

したスズキ及びボラと同様に、検討した 5 種の

魚についても 1,2,3,7,8-PeCDFを妨害する夾雑

物のピークは認められなかった。また、前述し

たボラでは、自動前処理装置の PCDFs の SIM

クロマトグラムに従来法と比較して多数の夾

雑物のピークが認められたが、検討した 5 種の

魚試料では自動前処理装置と従来法の SIM ク

ロマトグラムに顕著な違いは認められなかっ

た。これらの 5 種の魚試料については、自動前

処理装置により SIM クロマトグラムに影響す

る夾雑物が効果的に除かれたと考えられた。 

DXNs全体のリスク評価やリスク管理のため

には、毒性当量濃度が用いられる。自動前処理

装置と従来法により分析した 5 種の魚試料の

毒性当量濃度を比較した。自動前処理装置の各

魚試料の毒性当量濃度は、従来法に対して 98

～105%であり、非常に良く一致していた。毒性

当量濃度に大きな割合を占めていた異性体
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（1,2,3,7,8-PeCDD、2,3,7,8-TCDF、2,3,4,7,8-

PeCDF、#126）について、自動前処理装置と従

来法で分析値が非常に良く一致していたため

だと考えられた。 

Ⅵ-4魚試料に対する DXNs の添加回収試験 

前述した 2)及び 3)では、DXNs に天然汚染さ

れた魚試料を用いて自動前処理装置の DXNs

の分析性能を評価した。しかし、LOQ 未満と

なる異性体（ 1,2,3,7,8,9-HxCDD 、 123789-

HxCDF、1234789-HpCDF、OCDF）があり、そ

れらの異性体の分析性能を評価することは困

難であった。そこで、DXNs を添加した試料を

作製し、それを用いて分析対象となる全異性体

の分析性能（真度、併行精度）を評価した。ヒ

ラメに既知濃度の DXNs を添加し、5 併行で分

析した際の真度及び併行精度を示した。真度は

90～106%、併行精度は 5.7%以下であり、全異性

体について良好な結果であった。 

Ⅵ-5認証標準試料の分析 

 DXNs 濃度が付与されている認証標準試料

（WMF-01）を自動前処理装置で分析した結果

を示した。認証値が付与されている異性体につ

いては、全ての異性体で LOQs 以上の値が得ら

れ、認証値の平均値±2SD の範囲内であった。

また、LOQs 以上となったその他の異性体につ

いても、参考値の平均値±2SD の範囲内であっ

た。これらの結果から、自動前処理装置を用い

た DXNs 分析により得られた分析結果の信頼

性は高いことが確認できた。 

PCDDs 及び Co-PCBs については、本分析法

と従来法の SIM クロマトグラムには大きな違

いは認められなかった。一方で、本分析法の

PCDFs の SIM クロマトグラムには、従来法で

は認められない夾雑物由来のピークが多数認

められた。一部の PCDFs 異性体（特に 1、2、

3、7、8-PeCDF 及び 2、3、4、7、8-PeCDF）に

ついては、夾雑物由来のピークが近接するため

クロマトグラムを処理する際に注意を要した。

これらの夾雑物については明らかではないが、

本多らはポリ塩素化ジフェニルエーテルが

PCDFs の SIM クロマトグラム上で妨害となる

ことを報告している。ポリ塩素化ジフェニルエ

ーテルは環境試料中に広く存在し、魚介類にも

存在することが報告されていることから、今回

認められた夾雑物ピークの原因として有力で

ある。 

 

Ⅶ.有害物質（有機フッ素化合物）摂取量推定に

不可欠な分析法開発 

Ⅶ-1.ワクチン免疫応答と PFAS の関連性 

今回，代表的な研究論文をもとに検討をする

こととした｡Harvard T.H. Chan School of Public 

Health からの PFAS ばく露要因（Pathways of 

Human Exposure to PFAS）と健康影響（Present 

Understanding of Health Effects ）として，2019年

レビューが報告された｡本内容では、PFAS のば

く露実態や健康影響がまとめられており，その

中でも免疫応答に関する関連性に注目してい

る｡2017年に報告されている小児を対象とした

Systematic Review of the Epidemiologic Literature

においても、免疫系，アレルギー、感染症、喘

息の関連性を示唆し、ワクチンに対する抗体の

影響を詳しく論じている｡いずれも，初めの報

告として Grandjean ら（University of Southern 

Denmark と Harvard T.H. Chan School of Public 

Health 共同）が PFAS ばく露と小児ワクチン抗

体濃度の関連性を報告し，5歳（追加免疫の前）

及び 7 歳（追加免疫の後）の定期接種による液

性免疫応答の低下に関して発表している｡しか

しながら，本研究は、様々な残留性有機汚染物

質の関与も疑われ（例えば、メチル水銀）、暫

定的な結果と位置付けられる｡Granum らは、コ

ホート研究（Norwegian Mother and Child Cohort 

Study）で、出産時の母体血中 PFAS 濃度と小児

の風疹ワクチンに対する抗体値が負の関係性

があることを報告した｡さらに、Steinらは、米

国 NHANES データ（1999～2000 年及び 2003～

2004 年：12～19 歳）をもとに，血中 PFOS 及び

PFOA の高濃度群では，風疹と流行性耳下腺炎

の抗体値が低下していることを報告している｡

つまり、この 3 つの論文は，PFAS ばく露（血

中濃度が高い場合）は，ワクチンに対する免疫

応答（血中抗体の濃度）低下を示している｡そ

の後、2020 年、西アフリカ（ギニア・ビサウ）

の小児（9 か月及び 2歳）を対象とした研究で

も妊娠中の母体血 PFAS（高濃度）と麻疹の抗
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体価（低い）は関連性あることを報告している｡

また、同じく 2020 年に，母乳（Breastfed children, 

n=80）と人工栄養（Formula-fed children, n=21）

の 1 歳児群をワクチンに対する影響に加え、多

角的に検討した報告がある｡その研究では、各

種残留性有機汚染物質を測定した結果、。血中

PCB、DDE、HCB、水銀、カドミウム、鉛など

が母乳群で高い傾向を示したうえで、明らかに

PFOA 濃度と、負の関係性でインフルエンザ

Hib (r = − 0.32, p = 0.001)､破傷風 IgG1 (r = − 

0.25, p = 0.01) 及び ジフテリア抗体 (r = − 

0.23, p = 0.02)を示した｡一方で、PFOS とは、

インフルエンザ Hib (r = − 0.05, p = 0.66)､破

傷風 IgG1 (r = − 0.07, p = 0.52) 及び ジフテリ

ア抗体 (r = − 0.02, p = 0.84)とその関連性はな

いと結論付けている｡また、他の要因として、

性差も考慮すること（風疹の免疫応答と PFOS

及び PFOA 性差別濃度）も重要であることも示

している 11)｡Structural equation model 統計手法

を用いて、7歳児 464名の PFASばく露（PFOS，

PFOA，PFHxS 濃度）と流行性耳下腺炎及び風

疹のワクチン効果を解析した結果、僅かながら

関連性が観察された 12)｡その一方で、健常人の

インフルエンザワクチン（FluMist）と血清中

PFAS（PFOS，PFOA，PFHxS 及び PFNA 濃度）

を比較検討した結果，その関連性は見出すこと

ができなかった｡同様に、インフルエンザワク

チンの効果と血清中 PFAS（PFOS及び PFOA濃

度）との関連性が観察できなかった報告もある｡

成人の流行性耳下腺炎及び風疹のワクチンと

の間には、僅かに関連性が観察され，炭素鎖が

長いPFASでその傾向があったことも発表され

ている｡それらの論文を表 3 にまとめる｡以上

から，PFAS ばく露とワクチン接種による免疫

応答の関連性は，様々見解があるので，現段階

では明確な結論は難しい｡その理由は以下の通

りとである｡ 

・関連性を強く疑う論文は，University of 

Southern Denmark 及び Harvard T.H. Chan School 

of Public Healthからの共同研究に基づくものが

多い｡また，米国の NHANES データが汎用され

ている｡つまり，他国（米国以外の国など）を

含めたデータ解析が少ない｡ 

・母体中のばく露よりも，出産後の母乳もしく

は人工栄養による影響により，PFAS を含めた

残留性有機汚染物質の血中濃度差が観察され

ている｡つまり，PFAS だけのばく露要因と限定

することはリスクが高い｡ 

・性差や地域性など，多角的要因に大きく左右

されやすい｡また，成人でのインフルエンザワ

クチンでは，PFAS による影響は低いと考えら

れる｡ 

・PFAS とワクチンの種類による詳細な検討が

求められる｡ 

しかしながら，全般的な免疫応答低下の影響

は数多く報告され，それらについては十分に懸

念 す る 必 要 が あ る 4, 5)｡2021 年 ，Florida 

International University から，COVID-19 に対す

る健康影響は，飲料水の化学物質汚染による免

疫応答低下で悪化する恐れがあることを指摘

した 16)｡PFAS では，University of Southern 

Denmark 及び Harvard T.H. Chan School of Public 

Health の研究チームが，COVID-19 と血漿中

PFAS 濃度を調査した結果，パーフルオロブタ

ン酸（PFBA; 図 3）のみ，オッズ比 1.77 以上

（ICU: 5.18）と重症化を高めている傾向がある

ことを発表した 17, 18)｡PFBA は、図 3 のように

炭素鎖が短く（C4）、比較的半減期は早く代謝

されるため、あまり注目されてこなかったが、

肺に集積する性質 19)をもつことから呼吸系感

染症リスク向上の可能性は否定できない｡さら

に、食品からも検出されている例（中国：豆・

葉野菜、 200～1,000 ng/g, w/w） もあり 20)、今

後はモニタリング対象とする必要性がある｡ま

た、PFAS に類似する Hexafluoropropylene oxide 

dimer acid（HFPO-DA; GenX、PFOA を使用せず

に高性能フルオロポリマーを製造するために

用いられる技術に対する商標名）が肺に関連す

る A549 Lung Carcinoma Cell Line に影響を与え

る報告もあり、こちらも注目する必要がある｡ 

Ⅶ-2.PFAS 食品分析の学術的論文の総括 

PubMed を用いて”PFAS (Per- and 

polyfluoroalkyl substances)”& 

“Food(s)”or “Exposure”の検索結果、

2019～2020 年 12月まで約 200報が発表され

ている｡その中から、今後の食品モニタリング
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に重要と考えられる報告を抽出し、本研究の

指針とする｡主な PFASの食品モニタリングに

関してまとめた)｡近年では、主に魚介類など

のモニタリング評価が多く報告されていた｡残

留性有機汚染物質のばく露要因として、魚介

類に注目されているため、その傾向があった

ものと思われる｡PFOA及び PFOSを中心に高い

もので数十 ng/g（ppb）レベルである｡一方

で、カニや貝類がそれよりも高い傾向にある｡

トータル PFAS（ΣPFAS）で 100 ng/gを超え

るものは殆ど見当たらなかった（サメで 85｡1 

ng/gが最高と考えられる）｡また、野菜類は

炭素鎖の短い PFBA が比較的高濃度（69 

ng/g）の傾向があった｡それ以外には、卵から

の検出も PFOA で数十 ng/g レベルと考えられ

る｡特記するには、近年では食品用容器包装か

ら PFAS が汚染される可能性が指摘されてい

る｡例えば、2021 年 3月に米国農業研究事業

団（USDA-ARS）より、食品包装材から PFAS ば

く露に関する総説が発表し、その削減を訴え

ている｡また、本総説でも、新たな PFASと定

義される GenX を懸念している｡GenX は、近年

その毒性や物性なども注目されている｡また、

GenX のほかに、F-53Bや ADONAなどは既に本

研究で調査対象としているが、韓国からの報

告で、ウミネコの卵（2012～2018年）におい

て、PFOA及び PFOS に加えて分析を実施して

い｡ 以上の報告を踏まえて要約する｡ 

・食品中の PFAS濃度レベルとして、0｡1～10 

ng/g程度の定量範囲をモニタリングする必要

がある｡ 

・ΣPFASとして、100 ng/g を超えることはな

いと考えられる｡ 

・容器包装などのプラスチック器具類からの

汚染に気を付ける｡つまり、食品試料の保存・

運搬などに用心する必要がある｡ 

・モニタリングとして、①魚介類（魚、貝、

エビなど）②肉類（牛、豚、鶏）③牛乳（チ

ーズなどの乳製品）④野菜（葉物、根菜）を

中心に検討する｡ 

・PFBA 及び GenX を新たにモニタリング対象

とする｡ 

・野菜類で炭素鎖の短いもの、魚介類・卵で

炭素鎖の長いものが検出される傾向がある｡ 

 

Ⅶ-3. 飲料中の PFAS モニタリング 

昨年度までに構築した LC-MS/MS法を用い

て、国内市販の飲料用食品の調査を進めるこ

ととした｡良好な結果を得ているが､PFNA､

PFHxS､PFOS などでは､実験環境からのコンタ

ミネーションが観察され､今後の検討が求めら

れる｡今回は､定量限界値を考慮してモニタリ

ングを実施した｡本手法を用いて､国内で入手

可能なボトル飲料水（国内産：14種類、海外

産：10種類）､ペットボトル入りお茶（12種

類）､ジュース（18種類）について分析を実

施した｡その結果､いずれも定量限界値以下で

あった｡また､厚生労働省の示す水質管理目標

設定項目の PFOS及び PFOA 合算値 50 ng/L

（暫定目標）よりも低いことが予想された｡今

後も､様々な飲料食品についても更なる検討を

進める必要がある｡ 

Ⅶ-4. 食品中の PFAS モニタリングを想定した

分析法の改善 

「PFAS 食品分析の学術的論文の総括」を踏ま

えて、LC-MS/MS分析法の改良を試みることと

した｡分析法としては、PFBA 及び GenX を追加

検討することとした｡また、様々なバックグラ

ンドを抑え、可能な限りコンタミネーション

を削減することも実施した｡ 

 ESI-Negative モードにおいて、MSスキャ

ンで m/z 329 [M-H]-と m/z 285 [M-COOH]-が検

出された｡そこで、m/z 329→285及び m/z 

285→169をモニタリングイオンとして用いる

こととした｡いずれにおいても、既に構築して

いる一斉分析法に追加できるものと判断した｡ 

 次に、PFBAは分析装置環境からの汚染が確

認され、その削減と逆相系カラムによる保持

が重要な課題であった｡まずは、昨年までの

LC-MS/MS用分離カラムには、InertSustain C8

を用いていたが、PFBAの保持が困難であっ

た｡そこで、カラムを各種検討した結果、

TSKgel ODS-100V を用いた条件において、い

ずれも分離分析することができた｡その後、装

置（特に移動相）からの影響によるバックグ

ランドが観測され、その削減が必須となった｡
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検討の結果、GLサイエンス社製 Delay Column 

for PFASを用いることで装置内のブランクピ

ークを防ぐことが達成できた｡次に、前処理過

程におけるバックグランドを評価した結果、

LCバイヤルのセプタム、精製水、有機溶媒、

プラスチック製器具類など、多くの実験室環

境から汚染されていることが分かった｡そこ

で、いずれも、セプタムをアルミ箔に変更、

精製水の活性炭による精製、各種プラスチッ

ク器具の利用削減、メタノール洗浄などを実

施し、定量値 1 ng/mLピーク強度以下に低減

させる努力を実施した｡今回、定量限界の検出

値を 1ng/mL標準液濃度として、装置バック

グランド（Instrumental background）はすべ

ての PFASにおいて削減することが達成でき

た｡一方で、前処理バックグランド

（Experimental background; 試料を用いず、

実施したときの場合）については、PFBA及び

PFPeA で定量限界濃度（1ng/mL）に対して 1/2

程度、PFHXA、PFHpA 及び PFNAにおいて、1/5

程度まで削減することが達成できた｡今後は更

なる検討を追加して、定量限界値（検出値：1 

ng/mL､試料あたりの濃度：0｡1 ng/g）の 1/2

～1/5 程度の削減を目指すこととする｡ 

今年度は、「ワクチン免疫応答と PFAS の関連

性」及び「PFAS 食品分析の学術的論文の総括」

を実施した。そこから、早急に PFAS のばく露

評価を実施し、特に小児の栄養摂取からの評価

を実施しなければならないと判断できる。また、

一般的な食事（日本人の場合）として、魚介類

（炭素鎖の長い PFAS）及び野菜類（炭素鎖の短

い PFAS）が注目されるものと思われる。さら

に、近年注目される地産地消のように、その地

域差による汚染実態の解明も求められる。 

昨年度までに構築してきた LC-MS/MS 分析法

では、国内で入手可能な飲料食品を対象にモニ

タリングを行った結果、いずれも厚生労働省の

示す水質管理目標設定項目の PFOS及び PFOA合

算値 50 ng/L（暫定目標）よりも低いことが予

想された。その一方で、今回設定した定量限界

値よりも低いレベルでピークも観測されてお

り（装置もしくは前処理の汚染の可能性もあ

る）、今後もモニタリングを進める必要性があ

る。さらに、本分析法に PFBA 及び GenX を加

え、食品分析に適合できるバックグランドを低

減させた LC-MS/MS 分析法の開発に着手するこ

ととした。本分析法では、現在までに報告され

ている食品汚染から想定し、試料量 5 g から

0.1 ng/g を定量限界値と定めることとした。

本方法で、測定バックグランド値を定量限界濃

度よりも 1/2～1/5 程度削減を目指すこととす

る。 

 

Ⅷ.母乳のダイオキシン類汚染の実態調査と乳

幼児の発達への影響に関する研究 

Ⅷ-1 初産婦の出産 1 か月後の母乳中のダイオ

キシン類濃度 

初産婦の出産 1 か月後の母乳中のダイオキ

シン類濃度：ダイオキシン類として PCDD7 種類、

PCDF10 種類、Co-PCB12 種類について測定をし

た（表１）。2006年の WHO の毒性等価係数によ

る総ダイオキシン類量は、平均±標準偏差

7.109±2.530pg-TEQ/g-fat（中央値 7.578、範

囲 3.298～10.995）であった。 

Ⅷ-2 経年的な母乳中のダイオキシン類濃度の

変化 

経年的な母乳中のダイオキシン類濃度の変

化：厚生労働科学研究として Co-PCB12 種類を

含めて測定を開始した平成 10（1998）年度から

の傾向として、平成 25（2013）年度までは漸減

傾向が認められ、その後平成 27 年度まではや

や漸増傾向が認められた。平成 28 年度以降は

ほぼ横ばいとなっている。 

今年度も引き続き乳児へのダイオキシン類

汚染の原因として重要な初産婦の母乳中のダ

イオキシン類濃度の測定を行なった。時期をそ

ろえる必要がある理由として、母乳は、出産後

の時期によって母乳内の脂肪成分などの組成

も変化し、脂肪中に含まれるダイオキシン量に

ついても影響を受ける可能性があり、出産後 1

か月時に測定時期をそろえて測定を行った。 

全体の毒性等価量の傾向としては、平成 9年

度の調査開始以来平成 25 年度まで認められて

いた長期漸減傾向は、平成 25 年度以降は明ら

かではなくなっている。令和元年度（2019 年

度）の平均値ではこれまでの測定の中も最も低
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い 6.87pg-TEQ/g lipidであったが、本年度も

7.11 pg-TEQ/g lipidと低値であった。環境内

のダイオキシン汚染が改善しており、すでに基

本的に下げ止まってプラトーに達している可

能性が考えられるが、今後母乳中に排泄される

ダイオキシン量がさらに漸減するかどうかは

今後の傾向を見る必要がある。 

  

Ⅸ.国際動向を踏まえた摂取量推定すべき有害

化学物質の探索とその摂取量推定に関する研

究 

 MOE については 2020 年の更新分を表に示し

た。新たに評価されたのはピロリジジンアルカ

ロイド、アフラトキシン、オクラトキシン、グ

リシドール、多環芳香族炭化水素、ジャガイモ

総グリコアルカロイド、ヘキサブロモシクロド

デカン、である。このうちジャガイモ総グリコ

アルカロイドとヘキサブロモシクロドデカン

については他の遺伝毒性発がん物質とは目安

になる MOE の値が異なる。PFAS についての動

向は資料の年表にまとめた。ここ一年の欧米の

対応は以下の通りである。 

米国：NTP が PFAS の生涯暴露に周産期暴露

を加えた試験の報告書を最終化。動物実験では

周産期に特別暴露感受性の高い時期はみつか

らなかった。 

 ・FDA が食品包装に使用されるある種の短鎖

PFAS の企業による自主的な段階的廃止を公表。 

 ・EPA が飲料水中 PFAS の指標値設定に向け

て手続きを進めた。 

欧州：EFSAが体内に蓄積する 4 つの主な PFASs

のグループ耐容週間摂取量(TWI)をパブリック

コメント募集を経て決定した。PFOA、PFNA、

PFHxS、PFOSに 1つのグループ TWI 8 ng/kg体

重/週を設定することを提案していたが 4.4 

ng/kg 体重/週になった。パブリックコメント

募集期間中に公表されたドイツの研究が根拠

とされた。 

・ドイツ BfR、EFSA の評価にとって重要なワク

チン摂取後の抗体濃度に関する研究を公表し、

PFASについての詳細な Q & A を更新。この Q & 

Aについて参考資料として添付した。 

・英国は EUから完全に離脱し、EFSA とは別に

独自のリスク評価を行う体制になった。評価を

担う COT は EFSA の PFAS 評価について疑問を

指摘している。 

優先的に対処すべきものとしてはやはりカ

ビ毒であり、次いで一部の特殊な食生活（サプ

リメントの使用やハーブティーの多用のよう

な）をしている人たちの天然有害物質である。 

 

X.リスクを考慮した摂取量推定手法開発 

ベイズ推定で得られた事後予測分布の平均

値を算出した。多くの小分類においてダイオキ

シン類濃度は対数正規分布が、喫食量はゼロ過

剰対数席分布への適合が最も良いと判断でき

た。ベイズ推定で得られた事後予測分布から

2000 個のモンテカルロサンプルを得たのちに、

各事後予測分布の組み合わせから 50 個の乱数

を発生させ，計 10 万個の乱数を生成した。事

後予測分布間の相関係数は低く、妥当な推定が

行われていると判断できた。ダイオキシン類濃

度の確率密度分布は、多くの場合幾何標準偏差

が 2~4 の間にあり、一般的な汚染物質濃度の分

布として妥当な数値であると考えられた。魚介

類を介したダイオキシン類摂取量を 13 の小分

類からの総和として算出したところ、ダイオキ

シン類の摂取量が 0 pg TEQ/kg bw/day となる

割合は 25%であった。魚介類の喫食頻度から考

えると、妥当なものであると判断できた。2D-

MCS によるダイオキシン類摂取量の平均値は

1.85 pg TEQ/kg/day であり、95パーセンタイ

ル値は 7.67 pg TEQ/kg bw/day であった。 

 ダイオキシン類の耐容一日摂取量 (4 pg 

TEQ/kg bw/day) を超過する確率は 10.7%であ

ると推定された．また，BE法で推定した各平均

値の事後予測分布から算出したダイオキシン

類摂取量の平均値の 95%CrI は 1.35–2.01 pg 

TEQ/kg/day であった．小児層の 95％タイル値

については、TDI である 4 pg TEQ/kg/dayを超

えることが推定された。脂肪含量が高い魚介類

の摂取量や摂取頻度が高いと、TDIを超えてし
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まうことから、食品の摂取量や摂取頻度のバラ

ンスを心掛けることがリスク低減化に重要と

考えられた。 

 

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、

平均一日摂取量は 0.40 pg TEQ/kg bw/dayで

あった。ダイオキシン摂取量は行政施策の効果

などもあり経年的な減少傾向が示されている。

TDI に占めるダイオキシン類摂取量の割合は

10%程度まで低下しているものの、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

質と比較すると比較的高い値である。今後もダ

イオキシン摂取量調査を継続し、ダイオキシン

類摂取量の動向を調査していく必要がある。 

全国 10地区で調製した TD試料（10群及び 11

群）による PCBsの摂取量調査を実施した結果、

総 PCBs 一日摂取量の全国平均値は 321 

ng/person/dayと推定された。体重あたりでは

6.4 ng/kg bw/day と推定され、この値は日本

の暫定 TDI の僅か 0.1%程度であった。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 32%となった。NDL-PCBsの一日摂

取量の全国平均値は 296 ng/person/day と推

定され、その指標異性体である 6PCBs 摂取量の

全国平均値は 100 ng/person/day と推定され

た。 

ノンオルト PCBs 及び PCDD/PCDFs 分画を自

動前処理装置により２回精製することで、夾雑

物の影響を受けることなく DXNs 分析が可能で

あった。魚試料を使用した従来法との比較試験、

添加回収試験、及び認証標準試料の分析から、

自動前処理装置を用いた DXNs 分析の信頼性は

高いと考えられた。自動前処理装置を用いた精

製は、所要時間が 4時間程度、溶媒使用量も少

量（ヘキサン約 250 mL、トルエン約 50 mL）で

あったことから、魚中の DNXs 分析の迅速化・

省力化に有用であると考えられる。 

全国 10 地域より MB 方式により TD 試料を

調製し、食品を介した重金属・有害元素の摂

取量評価を行った。HBGV と比較したところ、

対 HBGV 比が最も高かったのは iAs であり、最

大で 83%であった。次いで、Mo は 74%、Cd と

MeHg は 27–38%の範囲であり、高い比率を示し

た。一方で、Sb, Pb, および Uの対 HBGV比は

6%以下であった。 

これまでの調査と比較し経年変動を解析し

たところ、Cd, Hg, Pbは減少傾向にあり、こ

れまでの政策との関連が示唆された。一方で、

As については近年上昇傾向に転じていたが、

iAs についてはほぼ一定の値を示していた。

iAsは対 HBGV 比も高いことから、継続調査の

必要性が改めて示された。 

生食用魚介類を含む弁当（にぎり寿司、巻き

寿司、ちらし寿司、海鮮丼、計 25 試料）を対

象に、PCBs 摂取量を調査した。弁当一食（全

体）あたりの総 PCBs 摂取量は、平均値が 931 

ng/食、中央値が 343 ng/食、範囲が 37～9,320 

ng/食であった。日本の暫定 TDI に占める割合

は小さく、最大値でも暫定 TDI の 3.7%であっ

た。一方、参考としてより厳しい WHO TDI と

比較すると、平均値は WHO TDI の 93%、中央

値は WHO TDI の 34%であった。個々の弁当に

ついてみた場合は、6 試料の総 PCBs 摂取量が

WHO TDI を超過していた。また、リスク評価

のための情報が不足している NDL-PCBs の摂

取量は、平均値が 861 ng/食、中央値が 317 ng/

食、範囲が 35～8,592 ng/食であった。 

一食分試料（弁当類）の分析を通じて、ハロゲ

ン系難燃剤であるデクロラン類、HBCDｓ及び

PBDEs の摂取量調査を行った。HBCDs の摂取量

は平均値が 34 ng/食、中央値が 22 ng/食、範囲

が 2～190 ng/食であった。デクロラン類の摂取量

は平均値が 8 ng/食、中央値が 6 ng/食、範囲が

1～35 ng/食であった。PBDEs の摂取量は平均値

が 39 ng/食、中央値が 23 ng/食、範囲が 2～288 

ng/食であった。一食当たりの摂取量を各々の有

害性評価値と比較したところ、HBCDs の摂取量は

0.00008～0.008％、PBDEs の摂取量は 0.08～

11.5％であった。また、Dechlorane の RfD に対す

るデクロラン類の摂取量は 0.01～0.35％であった。 

PFCs に関しては、LC-MS/MS による分析で、

26種類の PFCsの一斉分析を提案した。今後は、
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食品 5 g に対して、目標とする定量値の下限

を 0.1 ng/g とする。また、前処理からのバッ

クグランドを可能な限り（定量限界ピーク強度

比の 1/2～1/5 程度）低減化する。肉，野菜，

魚介類の添加回収実験を実施し、いずれのモニ

タリング調査を実施する。 

令和 2 年度（2020 年度）に提供を受けた初

産婦の母乳中のダイオキシン類濃度は、調査開

始時からの長期間の漸減傾向の後、平成 25 年

以降は同レベルで推移しているが、今年度も昨

年と同様に低値を示した。今後母乳中に排泄さ

れるダイオキシン量がさらに漸減するかどう

かは今後の傾向を見る必要がある。 

 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た。また欧米で

パーおよびポリフルオロ化合物（PFAS）につい

ての研究や評価にいくつか重要な進展があっ

たのでその経緯をまとめた。 

 魚介類を介したダイオキシン類摂取量を 13

の小分類からの総和として算出したところ、ダ

イオキシン類の摂取量が 0 pg TEQ/kg bw/day

となる割合は 25%であった。魚介類の喫食頻度

から考えると、妥当なものであると判断できた。

2D-MCS による小児におけるダイオキシン類摂

取量の平均値は 1.85 pg TEQ/kg/day であり、

95パーセンタイル値は 7.67 pg TEQ/kg bw/day

であった。 
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