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【要 旨】
別府市内で市販食品（１１３～１１８品目）を購入し、その摂取量に応じて１３群の試料

を調製した。各試料中のポリ塩化ビフェニル、有機塩素系農薬２１種、有機リン系農
薬１４種、重金属７種の濃度を分析し、各々の１日摂取量を求めた。各化合物の４年
間の平均値を一日許容摂取量や耐容週間摂取量と比較したところそれらの値を超え
るものはなかった。銅、亜鉛の摂取量は推定平均必要量を満たしていたが、マンガ
ンでは摂取目安量を満たしていなかったと推測される。
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緒 言

汚染化学物質のうち農薬などによる食を介した摂取により、ヒトに健康被害が生じる危険性を
危惧する人々は少なくない。最近、輸入食品に基準値を大幅に超える農薬が混入し、その喫食者
に健康被害が生じる事例１，２）が報告された。そのような事例により食品の安全性に対する不安が生
じ、食品中の汚染化学物質による健康被害を危惧する人々がさらに増加するおそれがある。

しかし、近年、国内に流通する食品の調査では、農薬等の濃度が残留基準値を下回るものが大
部分であり、基準値を大幅に超える汚染が検出される例は皆無と言って良い３－５）。検疫所におけ
る最近の輸入食品の統計においても、違反事例は届出件数の０．１％程度であり、さらにその中で
基準値を超えた農薬が占める食品の件数は特に多いとは言えない６）。

日本人が食を介して摂取する汚染物質の量は、以前より国内で継続調査されてきている７－９）。
近年では、有機化合物の１日摂取量は一日許容摂取量（ADI）を超えることは無く、ADI の１％
以下と報告されているが、金属類のうちカドミウム（Cd）の１日摂取量が多い［（暫定耐容週間
摂取量（PTWI）から得られる耐容一日摂取量（TDI）の約５０％）］９）ことが明らかとなっている。
また、硝酸は、ほとんど ADI 値に等しい量を摂取している１０）。

＊ 連絡者・別冊請求先（E-mail：hmatsumo@beppu-u.ac.jp）
１ 別府大学食物栄養科学部（８７４－８５０１ 大分県別府市北石垣８２）
２ 日本食品分析センター大阪支所（５６４－００５１ 大阪府吹田市豊津町３番１号）

論 文 Memoirs of Beppu University, 52 (2011)

― ９１ ―



一方、大分県別府市の人々においても汚染物質などの摂取量は他の地域における従来の検出値
とそれほど変わらない値と想定される。しかし、どの程度摂取しているか調査することは、食の
安全を科学的に裏付ける上で重要なことと考えられる。著者らは、大分県別府市において、摂取
量調査として比較的繁用度の高いマーケットバスケット方式によるトータルダイエット法１１－１３）を
用いて試料を調製し、試料中のポリ塩化ビフェニル（PCB）、有機塩素系農薬、有機リン系農薬、
ならびに重金属を分析し、その１日摂取量を４年間調査したので報告する。

実 験 方 法

１．分析試料の調製
試料の調製は、２００６から２００９年の夏季に毎年１回行った。２００６年の試料は２００１から２００３年の日

本人の国民健康・栄養調査、２００７から２００９年の試料は２００２から２００４年の国民健康・栄養調査に基
づき試料を調製した。すなわち、日本人の国民健康・栄養調査から得られた国民栄養調査成績食
品群別摂取量表（北九州地域）に基づき、その摂取量に応じて年毎に別府市内のスーパーマー
ケットで購入した食品（１１３～１１８食品）を１３群に分類し、そのまま、あるいは通常調理を行う食
品には簡単な調理（煮る、炒める、焼くなど）を加えて試料を調製し、これらを群毎に混合して
汚染物質の分析試料とした。１４群の飲料水は水道水を用いた。Table１に２００９年の食品群別表と
その一日摂取量などを示した。

２．分析対象化合物
分析項目は、有機塩素系化合物としてポリ塩化ビフェニル（PCB）、ヘキサクロロシクロヘキ

サン（HCH）類（α-, β-, γ-, δ-HCH）、ジクロロジフェニルトリクロロエタン（DDT）関連化
合物［o，p’ －ジクロロジフェニルジクロロエタン（DDD）、p，p’ －DDD、o，p’ －ジクロロジフェ
ニルジクロロエチレン（DDE）、p，p’ －DDE、o，p’ －DDT、p，p’ －DDT）］、クロルデン類（trans
-, cis －ノナクロル、trans -, cis －クロルデン、オキシクロルデン）、ヘプタクロル、ヘプタク

No. Group of foods No. of
foods Representative foods Cooking

methods
Weight

（g/day）
１ Rice and rice processed foods ２ White rice, rice cake Cooked, etc ３５７
２ Cereals except rice １５ Bread, wheat noodle, potato Boiled, etc １６３
３ Sugar and bakery ６ Sugar, biscuit, cream puff Raw ３３
４ Lipids ３ Rapeseed oil, butter Raw １０
５ Pulse ６ Bean curd, natto, soy milk Raw ６０
６ Fruits １０ Citrus, apple, banana Raw １０６
７ Green and yellow vegetables １０ Carrot, tomato, squash Boiled, etc ９１
８ Other vegetables and seaweed １３ Radish, onion, cabbage Boiled, etc １９６
９ Beverages ７ Green tea, beer, coffee Raw ５８２

１０ Fish and shellfish ２１ Mackerel, salmon, shrimp Grilled, raw, etc ８２
１１ Meats and egg ７ Beef, pork, chicken Stir-fried, etc １１５
１２ Milk and dairy products ４ Milk, yogurt, cheese Raw １４５
１３ Seasonings １０ Soy sauce, vinegar, miso Raw ８６
１４ Drinking water １ Tap water Raw ２５０

Table１ List of classified foods of total diet sample in２００９.

One hundred fifteen foods were used for total diet study and the total weight of daily intake was２，２７６g/day.
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ロルエポキシド、ヘキサクロロベンゼン、ディルドリン、アルドリン、エンドリンを、有機リン
系農薬では、アニロフォス、クロロピリフォス、ダイアジノン、ジクロルボス、ジメトエート、
ジスルフォトン、フェニトロチオン、フェンチオン、イプロベンフォス、イソフェンフォス、マ
ラチオン、メチダチオン、フェントエート、ピペロフォスを対象とした。重金属は総水銀（Hg）、
鉛（Pb）、Cd、ヒ素（As）、銅（Cu）、マンガン（Mn）、亜鉛（Zn）を分析した。

３．分析方法
有機化学物質は、既報の方法４，７）に準じて分析を行った。ただし、有機塩素系農薬、有機リン

系農薬はガスクロマトグラフィー／マススペクトロメトリー（GC/MS）を用い、選択イオンモニ
タリング法で検出した。分析に用いた各化合物のモニターイオンを Table２に示した。

GC/MS は島津製作所製 GCMS-QP５０５０A を用い、分析条件は以下の通りであった。カラム：
DB－１キャピラリーカラム（内径０．２５mm×長さ３０m、膜厚０．２５μm、J & W Scientific 社製）
及び BPX５キャピラリーカラム（内径０．２５mm×長さ３０m、膜厚０．２５μm、SGE 社製）。気化室
温度：２３０℃、インターフェース温度：２８０℃、キャリヤーガス：He、流量：１ml／分、スプリッ
ト比：１／６０、カラムオーブン温度プログラム：５０℃（２分）－１０℃／分－２００℃－５℃／分－２８０℃。

PCB は HP－１カラム（内径０．５３mm×１０m、膜厚２．６５μm、Agilent Technology 社製）を装
着した電子捕獲型検出器付き GC により分析した。重金属は、衛生試験法・注解に準じて試料の
前処理を行った後、原子吸光光度法または誘導結合プラズマ発光分光分析法により測定した１４）。

結 果 と 考 察

ヒトが食を介して摂取する汚染化学物質の量を求めるにはいくつかの方法がある９）。その一つ
は、行政分析機関が行った分析結果を利用する方法で、これらの機関による汚染物質などの残留
値を基に個別の食品からの摂取量を求めることができる１５，１６）。一方、農薬や重金属などの摂取量
を測定する方法には、本実験で用いたマーケットバスケット方式７－１０）や、すでに調理された個々
の食事を分析する陰膳方式などがある８，９）。前者の方法は、ある地域における分析時の平均的な
摂取量が求まるが、その値が食品の選び方によって変動する危険性がある。また、後者の方法で
は、様々な食品に対応して多くの試料を分析する必要がある。また、リスク管理において高暴露
群の摂取量が必要な場合は、確率論的手法であるモンテカルロ法１７）がよく用いられる。一方で、
アンケートを基に生産流通量から推定する方法も試みられている。しかし、時間や労力を含む費
用面、得られる情報の信頼性などを考えるとどの方法にも長所・短所が認められる。

これまでに汚染物質の経口的摂取量の推定に、欧米や日本などではマーケットバスケット方式
によるトータルダイエット法が比較的多く実施され、摂取量の分析値が集積されている７－１０，１３）。
そこで、著者らはこの方法に基づき、別府市の人々がどの程度汚染物質を経口的に摂取している
かを調べるため、試料を調製し、その分析を行った。検出された化合物から得られた摂取量の４
年間の結果を Table３に示す。なお、分析項目の化合物のうち、４年間で検出が認められなかっ
た化合物はこの表に記載していない。

１．有機化合物の１日摂取量の推定
PCB や一部の有機塩素系農薬に微量の摂取量検出が認められたが、有機リン系農薬の検出は

ほとんど認められなかった。PCB、有機塩素系農薬や有機リン系農薬の一部が使用禁止されて以
来、その濃度は急激に減少傾向を示しており、近年ではそれらの値は未検出かほぼ横ばいの定常
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的な値を示している３－５）。そこで、著者らは得られた汚染物質の濃度の平均値を求め、この値を
ADI および暫定 ADI と比較した。

有機塩素系化合物のうち、HCH 類の摂取量はその ADI の０．０２％、DDT 関連化合物の摂取量
はその ADI の０．２％、ディルドリン（アルドリンを含む）の摂取量はその ADI の０．４２％、ヘキ
サクロロベンゼンの摂取量はその ADI の０．０２％、クロルデン類の摂取量はその ADI の０．２８％、
PCB の摂取量では暫定 ADI の０．１７％となった。したがって、個別の有機化合物の ADI と比較
した結果から、経口摂取によるこれらの化合物の摂取量は、特にヒトに健康被害をもたらす量と
は考えられなかった。

２．重金属の１日摂取量の推定
重金属は分析した７項目すべてに検出が認められた。
Cd では、その PTWI（７μg/kg／週：FAO/WHO 合同食品添加物専門家会議による）から５０kg

ヒト体重に換算すると、TDI として５０μg／日が計算される。本実験で得られた１日摂取量はその
値の５２％となった。しかし、Cd の生物学的半減期の長さを考慮して暫定耐容月間摂取量が新し
く設定され１８）、これによると TDI が４２μg／日と算出されるため、本実験の４年間の平均値はその
値の６２％となった。日本人の食品からの Cd 摂取量の年次推移を見ると経年的に０．３～０．４μg／年
程度の減少傾向が見られ１９）、米食を摂取する割合が減少していることが主因と考えられている
が、本実験のような短期間の調査では摂取量の減少傾向は認められなかった。

Pb の PTWI（２５μg／kg／週）から TDI 値は１７９μg／日が計算され、本実験の１日摂取量はその
値の９．５％となった。しかし、２０１０年、閾値が不明であるとしてその PTWI は撤回され、新しい
PTWI は設定されていない１８）。また、Hg の１日摂取量はその PTWI（５μg／kg／週）から得られ

Chemicals Monitoring ions
（m/z） Chemicals Monitoring ions

（m/z）
α-HCH ２１９ １８３ Dieldrin ２７７ ２６３
β-HCH ２１９ １８３ Aldrin ２６３ ２６５
γ-HCH ２１９ １８３ Endrin ２６３ ２６５
δ-HCH ２１９ １８３ Anilofos ２２６ １８４
o，p’ -DDD ２３５ ２３７ Chloropyrifos １９９ １９７
p，p’ -DDD ２３５ ２３７ Diazinon １７９ １３７
o，p’ -DDE ２４６ ２４８ Dichlorovos １０９ ７９
p，p’ -DDE ３１８ ２４６ Dimethoate ８７ １２５
o，p’ -DDT ２３５ ２３７ Disulfoton ８８ ９７
p，p’ -DDT ２３５ ２３７ Fenitrothion ２７７ ２６０
trans -Nonachlor ４０９ ４０７ Fenthion ２７８ １２５
cis -Nonachlor ４０９ ４０７ Iprobenfos ９１ ２０４
trans -Chlordane ３７３ ３７５ Isofenphos ２１３ １２１
cis -Chlordane ３７３ ３７５ Malathion １２７ １７３
Oxychlordane ３８９ ３８７ Methidathion １４５ ８５
Heptachlor ２７２ ２７４ Phenthoate ２７４ １２５
Heptachlor epoxide ３５３ ３５５ Piperophos ３２０ １４０
Hexachlorobenzene ２８４ ２８６

Table２ Monitoring ions of organic compounds for GC/MS analysis.

HCH：Hexachlorocyclohexane, DDD：Dichlorodiphenyldichloroethane,
DDE：Dichlorodiphenyldichloroethylene, DDT：Dichlorodiphenyltrichloroethane.
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た TDI 値３６μg／日と比べるとその２２％の値となった。この検出値の Hg がすべてメチル水銀だ
と仮定しても、その PTWI（１．６μg／kg／週）から算出された TDI（１１．４μg／日）を超えてはいな
い。しかし、より厳密なリスク評価を行うためには、Hg とメチル水銀の分析を個別に行うこと
が必要となる。無機 As の PTWI（１５μg／kg／週）から算出された TDI（１０７μg／日）から考える
と本実験の As の１日摂取量はこの値を超えていた。As についても有機 As が海草などに多く含
まれていること２０）から、有機 As と無機 As を分別して分析する必要がある。

Cu の食事摂取基準２１）において推定平均必要量（EAR）は成人女性で０．５mg／日および０．６mg/
日、成人男性で０．６mg／日である。摂取推奨量（RDA）は成人女性で０．７mg／日、成人男性で０．８
mg／日である。また、どちらも上限量は１０mg／日である。本実験の平均値は成人男女で RDA
を上回っていると考えられた。

Zn の食事摂取基準２１）において EAR は成人女性で６mg／日、成人男性で７mg／日および８mg／
日である。RDA は成人女性で６mg／日、成人男性で８mg／日および９mg／日である。また、ど
ちらも上限量は３０mg／日である。本実験の平均値は成人男女で EAR を上回っており、成人女性
では RDA を満たしていたが、成人男性では RDA を満たしていなかったと推測される。

Mn の食事摂取基準２１）において摂取目安量は成人女性で３．５mg／日、成人男性で４．０mg／日であ
り、どちらも上限量は１１mg／日である。本実験の平均値は成人男女ともに摂取目安量を上回っ
ていないと推測される結果となった。

Cu、Zn、Mn の３元素は生体にとって必須元素であり、酵素反応に関与することが判明して
いる２２）。特に本実験の Mn の摂取量は他の報告２３，２４）の範囲（３～４mg／日）と比べると、やや低
い値になっており、穀類、豆類や海藻類を摂食する機会が減少してきていることが主因と推測さ
れる。

３．各化合物の検出割合及び群別の寄与率
HCH 類のうち、最も検出割合が高かったのは β-HCH で、６４％を占めた。DDT 関連化合物の

うち、最も検出割合が高かったのは p，p’ －DDE の４１％で、次いで p，p’ －DDT の２６％であった
（Table３）。クロルデン類では trans －ノナクロルの検出割合が４２％と最も高く、次いで cis －
ノナクロルと cis －クロルデンのそれぞれ２５％であった（Table３）。

ここには示していないが、HCH 類、DDT 関連化合物、クロルデン類の有機塩素系農薬は１０群
の魚介類、１１群の食肉・卵類に高率に検出され、総摂取量に対する寄与率の高いことが分かっ
た。それゆえ、脂肪を多く含む食品中の有機塩素系化合物を分析してそれらの一日摂取量を概算
する方法が実施されてきた２５，２６）。また、PCB、As 及び Hg も１０群魚介類に多く検出された。

Cu は１群の米・米加工品と２群の米以外の穀類、次いで５群の豆類に、Pb は比較的１群に多
く検出された。Mn は１、２、５、１３群に多く検出された。この傾向は、国立医薬品食品衛生研
究所が取りまとめた１０機関に基づくものとほぼ同様であった９）。

４．検出値に対する検証
別府市における４年間の分析平均値を国立医薬品食品衛生研究所が取りまとめた分析値９）のそ

れと比較してみると、HCH 類で３．１倍、DDT 関連化合物で１．５倍と高い値を示したが、ヘキサク
ロロベンゼン、ヘプタクロルエポキシド、ディルドリン、PCB は１３～８７％と低い値を示した。
重金属の比較では、８１％～１１５％とほぼ変わらない値を示したことから、有機塩素系化合物（特
に HCH 類、DDT 関連化合物）が生物濃縮を受けた食品を採取し、分析を行った可能性が推察
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されるが、その詳細は不明である。
今回の調査結果では、検出されなかった試料は不検出（nd）の値を０として算出した。この

値は各群の検出限界によって異なり、検出感度を高くすれば検出値が増加する可能性があるが、
感度を低く設定すればほとんど検出されないおそれがある。したがって、得られた値の検出感度
に対しその際に残留する可能性のある最大値を考慮して定量限界（LOQ）２７）の半分量の１／２LOQ
の値を最大可能摂取量として考慮することが妥当と考えられる。WHO の GEMS では汚染物質
の代表値を計算する際に、nd では無いデータが全体の６割以上ある場合には、nd のデータを１／
２LOQ として計算することを推奨している２８）。金属分析の Cu、Mn、Zn のようにほとんどの群
で検出が認められる場合は nd の値を１／２LOQ としても nd＝０の総量とほとんど差異は無いと

Daily intakes（μg/day） ADIｆ）or TDIｇ）

Chemicals in２００６ in２００７ in２００８ in２００９ Av±SDｅ） （μg/day）
α-HCH ０．０４７ ０．０２３ ０．０３３ nd ０．０２６±０．０２０
β-HCH ０．０４６ ０．１４３ ０．０６８ ０．０５６ ０．０７８±０．０４４
γ-HCH ０．０３１ nd ０．０４２ nd ０．０１８±０．０２２
Total-HCHａ） ０．１２４ ０．１６６ ０．１４３ ０．０５６ ０．１２２±０．０４７ 625ｈ）

o，p’ -DDD ０．０１６ nd ０．０３４ ０．０４８ ０．０２５±０．０２１
o，p’ -DDT ０．０３６ ０．０６５ ０．０４８ ０．０７６ ０．０５６±０．０１８
p，p’ -DDD ０．０５８ ０．０７４ ０．０６４ ０．１２７ ０．０８１±０．０３２
p，p’ -DDE ０．１７０ ０．２２１ ０．１５１ ０．２８０ ０．２０５±０．０５８
p，p’ -DDT ０．１２９ ０．１０１ ０．１０９ ０．１８０ ０．１３０±０．０３６
Total-DDTｂ） ０．４０９ ０．４６０ ０．４０６ ０．７１０ ０．４９６±０．１４５ 250ｈ）

HCB ０．０１０ ０．０１１ nd nd ０．００５±０．００６ 30ｉ）

Dieldrin ０．０２６ nd ０．０５８ nd ０．０２１±０．０２８ 5ｉ）

Heptachlor epoxide ndd） ０．０２１ nd nd ０．００５±０．０１１
cis -Chlordane ０．０１７ ０．０１８ ０．０１８ ０．０１８ ０．０１８±０．０００
Oxychlordane nd nd nd ０．０２１ ０．００５±０．０１１
trans -Nonachlor ０．０２５ ０．０３９ ０．０１８ ０．０３８ ０．０３０±０．０１０
cis -Nonachlor ０．０１２ ０．０１２ ０．０１６ ０．０３１ ０．０１８±０．００９
Total Chlordanesｃ） ０．０５４ ０．０７０ ０．０５３ ０．１０８ ０．０７１±０．０２６ 25ｉ）

PCB ０．８２８ ０．１６３ ０．２９８ ０．４５０ ０．４３５±０．２８７ 250ｊ）

Hg ６．７ ７．７ ８．２ ９．０ ７．９±１．０ 36ｋ）

Pb １．８ nd ５６ ９．０ １７±２６ 179ｋ）

Cd ２９ ２４ ２２ ２８ ２６±３．４ 50ｋ）

As ２０６ １５６ １８８ ２２０ １９３±２８
Cu １９２０ １１５０ １２１０ １０８０ １３４０±３９０
Mn ４４２０ ２５２０ ３３００ ２４８０ ３１８０±９０９
Zn １０１００ ７０７０ ６８５０ ７５６０ ７９００±１５００

Table３ Daily intakes of chemicals by total diet study for ４ years.

ａ）total amounts of α-, β-, γ-, and δ-HCH.
ｂ）total amounts of o，p’ -DDD, o，p’ -DDE, o，p’ -DDT, p，p ’-DDD, p，p’ -DDE and p，p’ -DDT.
ｃ）total amounts of trans -, cis -chlordane, oxychlordane, trans - and cis -nonachlor.
ｄ）not detected （under limit of quantitation）.
ｅ）calculated as nd is nothing.
ｆ）acceptable daily intake ：calculated assuming that Japanese weight is５０kg.
ｇ）tolerable daily intake ：calculated assuming that Japanese weight is５０kg.
ｈ）ADI established by The Japanese Ministry of Health, Labor and Welfare.
ｉ）ADI established by FAO/WHO JMPR.
ｊ）provisional ADI established by The Japanese Ministry of Health, Labor and Welfare.
ｋ）calculated on the basis of provisional tolerable weekly intake of FAO/WHO JECFA.
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考えられるが、わずかの群のみに化学物質が検出される場合では nd＝１／２LOQ とすることで極
めて高い値が算出されるおそれがあるため、その場合は参照値となる。

また、本試料の分析は、分析に係わる利便性から夏期にのみ行ったが、春夏秋冬の四季に試料
を調製することや、分析試料の食品数を可能な限り多くすることにより、より正確で平均的な摂
取量値が求められるものと考えられる。

本研究は、厚生労働科学研究費補助金のうち、食品の安心・安全確保推進事業：食品中の有害
物質等の摂取量の調査及び評価に関する研究の分担協力研究として行われたものであり、国立医
薬品食品衛生研究所米谷民雄元部長、松田りえ子部長、渡邉敬浩室長ならびに各スタッフに深謝
致します。また、試料の調製にご協力頂いた別府大学の学生達に感謝の意を表します。
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Estimates on daily dietary intakes of chemical contaminants
－An investigation of the residents in Beppu city,
located in the north area of Kyusyu, Japan-

Hisashi MATSUMOTO＊１ and Shintaro KIMURA２

Summary : A total diet study using market basket method was performed for４years at
Beppu city, located in north area of Kyusyu, Japan. After purchasing foodstuffs（１１３～１１８
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items）in accordance with the average intakes of Japanese food consumption of this area, they
were prepared based on usual cooking methods. They were classified into １３ groups of sam-
ples, such as fruits, pulse and beverages, and then each was mixed with or without water. We
analyzed PCB，２１organochlorine pesticides, １４organophosphorous pesticides，７heavy metals in
the samples and tap water and therefore obtained average daily dietary intakes（DDIs）of these
chemicals. When compared with either acceptable daily intake（ADI）or provisional ADI or pro-
visional tolerable weekly intake（PTWI），these DDIs were the values from ０．０２％ to ５２％ of
these certified intakes. It was concluded that DDIs of these compounds might not be harmful
for health of residents of Beppu city. Based on Japanese dietary reference intakes, DDI of Cu
was more than both the estimated average requirement（EAR）and the recommended dietary
allowance（RDA）．DDI of Zn was higher than the EAR for both men and women, but it was
the value below the RDA for men although it was above that for women. DDI of Mn was less
than the adequate intake.

Key words : daily intake, PCB, organochlorine pesticide, organophosophrous pesticide, heavy
metal
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