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　１９９０年以降，わが国ではサルモネラ属菌による食中毒

は著しく増加しており，その食中毒予防対策は食品衛生

上重要な課題となっている。特に，患者発症の何日前ま

で遡って原因究明調査を実施すべきかを判断するための

根拠となる食中毒の潜伏時間についての知見は，食中毒

対策上重要である。しかし，サルモネラ属菌による食中

毒の潜伏時間は一般的に８～４８時間１）とされているにも

かかわらず，わが国の小中学校及び保育園の給食（以下

学校給食とする）を原因とするサルモネラ属菌による食

中毒では，患者の平均潜伏時間が６０～１２０時間と非常に長

い事件が多く発生しており，本菌による潜伏時間につい

てはさらに検討が必要と思われる。

　筆者らは，これまでに食中毒の原因究明のための疫学

調査での活用を目的として過去の食中毒の疫学データ

（原因菌種・患者の症状・潜伏時間等）を収集，整理及

び解析し，原因菌種別に食中毒患者の症状及び潜伏時間

の特徴を表した原因菌種推定表を作成し報告した２）３）。し

かし，前報では学校給食を原因とする潜伏時間の長いサ

ルモネラ食中毒については十分，解析されていないこと

からこれらを除いて集計し解析した。今回，S. Enteritidis
食中毒について，学校給食とその他の調理業態による食

中毒とを区分し，２群別の症状及び潜伏時間の特徴を表

した原因菌種推定表を作成・解析した結果，若干の知見

を得たので報告する。
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　   推定表の作成には，宮城県内で発生した食中毒事件

の調査報告書，全国の都道府県及び政令指定都市から提

供を受けた食中毒事件調査報告書の中で，症状（下痢・

嘔吐・発熱）と潜伏時間が調査されているS. Enteritidisに
よる単一暴露と推定された２０３事件を対象とした。次に，

これらの食中毒事件について学校給食とそれ以外の調理

業態（飲食店，旅館，病院給食，社会福祉施設，食品製造

業，事業所，家庭）を原因とする食中毒の２群に区分し

て解析した。なお，調査項目別の調査件数を表１に示す。
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　学校給食とそれ以外の調理業態別に多発潜伏時間を算

出し各群間で比較した。各群間における比較は一元配置
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　１９８２～１９９５年までにわが国で発生したSalmonella Enteritidisを原因物質とする２０３事件を収集・整理し，食中毒事件
別の患者の症状（下痢・嘔吐・発熱）の発生率及び潜伏時間について，学校給食・保育園給食とそれ以外の調理業態

の２群に区分して解析した。その結果，学校給食・保育園給食を原因とするS. Enteritidis食中毒の各事件の多発潜伏時
間の平均値はそれ以外の調理業態より有意に長かった。そこで今回，２群別の症状及び潜伏時間の特徴を表した原因菌

種推定表を作成し解析に用いた。これによって学校給食・保育園給食ではその他の調理業態を原因とするS. Enteritidis
食中毒より下痢の発生率は低く，かつ激しい症状を呈する患者の割合が低い事件が多いことが分かった。しかし，高

い熱を呈する者の割合はやや高い傾向がみられた。このことから，学校給食・保育園給食の食中毒の原因究明に当たっ

ては，長い潜伏時間と比較的軽度な下痢症状を呈するサルモネラ食中毒を考慮して調査する必要があると考えられる。

潜伏時間
調査件数

下痢・嘔吐の回数，
発熱体温の調査件数

各症状の発生率
の 調 査 件 数調 理 実 態

発熱嘔吐下痢下痢・嘔吐・発熱

　４３１８１３１７　４７学校・保育園給食

１２８９１８２９２１５６その他の調理業態

１７１１０９９５１０９２０３合　　計
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分散分析を用い，有意水準は危険度１％未満（P＜0.01）と

した。なお，多発潜伏時間の算出方法については，項目

２．４．１で示す。

　各事件ごとに下痢・嘔吐・発熱を示した患者の割合，

及びこれらの症状の程度（強度）について学校給食とそ

れ以外の調理業態別に解析した。
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　S. Enteritidisによる各食中毒事件において，下痢を示し
た患者数の割合を下痢発生率として求め，これに従って

事件を１０％ごとに学校給食とその他の調理業態別に区分

した。次に，下痢発生率に基づいて区分された事件の構

成割合を求め，この事件の構成割合を，事件が全く見ら

れない０％を（Ｎ），２％未満（ｎ），２～５％未満（０），１０

±５％（１），２０±５％（２），以下同様に・・・８０±５％

（８），９０±５％（９）として数値・記号化した（表２）。

なお，事件構成割合の数値・記号化においては，一部補

正を行った（補正方法については，項目２．５．１で示す）。

また，下痢患者の中で５回以上の下痢を示した者の割合

を「５回以上の下痢発生率」として下痢強度の指標とし，

下痢発生率の場合と同様に事件を区分し，各事件構成割

合を算出して，それらを数値・記号化した（表２）。
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　下痢発生の場合と同様に，嘔吐発生率及び「５回以上

の嘔吐発生率」に基づいて区分された各事件の構成割合

を求めて，それらを数値・記号化した。
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　発熱（３７．０℃以上を示した者）を示した患者の割合を

発熱発生率として求め，発熱発生率に基づいて区分され

た事件の構成割合を算出して，それらを数値・記号化し

た。また，発熱を示した患者の中で３８．０℃ 及び３９．０℃

以上の発熱を示した割合をそれぞれ「３８℃以上の発熱発

生率」及び「３９℃以上の発熱発生率」として求め，これ

に基づいて区分された各事件の構成割合を算出して，そ

れらを数値・記号化した（表３）。
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　各食中毒事件において，潜伏時間（３時間ごと）別に

患者数を区分して，それに基づく患者発生率を求め，患

者発生の最も多い潜伏時間を多発潜伏時間とした。なお，

患者多発のピークが複数みられる場合には，患者発生が

最も多い潜伏時間の区分の患者発生率が他のピークの発

生率に比べ，５％以上高い場合にのみ多発潜伏時間とし

た。また５％以下の場合，両方の区分の中央値を多発潜

伏時間として表した。

－40－

３８℃以上の発熱発生発　　熱　　発　　生下痢発生率
（％） 数値・記号化事件構成割合（％）事　件　数数値・記号化事件構成割合（％）事　件　数

Ｎ　　２．２２１　５．８　９１００
Ｎ１３．２　１５．９＊１１２１１４．７２３９０～＜１００
Ｎ　１８．７　１５．９　　１７２２１．２３３８０～＜９０
１　　１７．６１６２１８．６２９７０～＜８０
１　　２２．０２０２１７．３２７６０～＜７０
１　　１７．６１６１１１．５１８５０～＜６０
５　　５．５５１　７．１　１１４０～＜５０
１　　３．３３０　２．６　４３０～＜４０
１　　００ｎ　０．６　１２０～＜３０
Ｎ　　００ｎ　０．６　１１０～＜２０
Ｎ　　００Ｎ　０　　００＜～＜１０
Ｎ　　００Ｎ　０　　００

１００　　　　　　９１１００　　１５６合　　計
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５回以上下痢発生下　　痢　　発　　生下痢発生率
（％） 数値・記号化事件構成割合（％）事　件　数数値・記号化事件構成割合（％）事　件　数

Ｎ　　０００　　　４．３２１００
Ｎ　　００２　　１９．１９９０～＜１００
Ｎ　　００２　　２３．４１１８０～＜９０
１　　５．９１２　　１７．０８７０～＜８０
１１７．６　１１．８＊１３１　　１４．９７６０～＜７０
１　５．９　１１．８　　１１　　１４．９７５０～＜６０
５　　４７．１８０　　　４．３２４０～＜５０
１　　１１．８２ｎ　０　　１．１＊１０３０～＜４０
１　　１１．８０ｎ　２．１　１．１　１２０～＜３０
Ｎ　　００Ｎ　　　００１０～＜２０
Ｎ　　００Ｎ　　　０００＜～＜１０
Ｎ　　００Ｎ　　　０００

１００　　　　　　１７１００　　　　　４７合　　計

＊１（補正１）下痢発生率３０～＜４０％で事件構成割合は０％，発生率２０～＜３０％で事件構成割合２．１％であることから，項目２．５．１の補正方法により
これらを平均して表した。５回以上下痢発症率も同様に平均して表した。
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＊１（補正１）項目２．５．１の補正方法により平均して１５．９％とした。
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　学校給食以外の調理業態を原因とする食中毒について

は多発潜伏時間に基づいて事件を区分し，さらにそれら

の事件構成割合を求め，数値・記号化した（表４）。

　事件構成割合の数値・記号化においては，一部補正を

行った（補正方法については，項目２．５．２で示す）。

　なお，多発潜伏時間による事件数（事件構成割合）は

一般に正規分布を示すが，今回，収集した学校給食を原

因とする食中毒については，広範囲の潜伏時間で発生し

ている上に件数が少なく，正規分布としての分布が不明

確なために事件構成割合の数値・記号化は行わなかった。
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　下痢，嘔吐及び発熱を示した患者数の割合，及びこれ

らの各症状の程度（強度）による症状発生率については，

各発生率のにおける事件数（事件構成割合）は一般にほ

ぼ正規分布を示しており，この分布を示さない場合，事

件構成割合を平均して表した（表２の補正１）。

　多発潜伏時間による事件が正規分布を示さない場合，

事件構成割合を平均して数値・記号化した（表４の補正

２）。
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　学校給食を原因とするS. Enteritidis食中毒の多発潜伏
時間の平均値は７１．６時間（２７．０時間～２０４．０時間）で，

それ以外の調理業態の２４．１時間（７．０時間～５９．０時間）

より有意に長かった（表５，図１）。

数値・記号化事件構成割合（％）事　件　数多発潜伏時間

Ｎ０　　　　０６～＜９

１１０．９　　８．６＊２１４９～＜１２

１　　６．３　　８．６８１２～＜１５

１８．６　　　１１１５～＜１８

１１４．８　　　　１９１８～＜２１

２１７．２　　　　２２２１～＜２４

１１１．７　　　　１５２４～＜２７

１　　５．５　　６．６＊２７２７～＜３０

１　　７．８　　６．６１０３０～＜３３

０　　３．１　　３．９＊２４３３～＜３６

０　　３．９　　３．９５３６～＜３９

０　　４．７　　３．９６３９～＜４２

ｎ　　１．６　　０．９＊２２４２～＜４５

ｎ　　０　　　０．９０４５～＜４８

ｎ　　０　　　０．９０４８～＜５１

ｎ　　０．８　　０．９１５１～＜５４

ｎ　　１．６　　０．９２５４～＜５７

ｎ　　１．６　　０．９２５７～＜６０

Ｎ０　　　　０６０～＜６３

１００　　　　　１２８合　計

＊２（補正２）多発潜伏時間９～＜１２の事件構成割合は１０．９％，１２～＜１５
の事件構成割合は６．３％であることから，項目２．５．２の補正方法によ
りこれらを平均して表した。その他の区分でも正規分布に基づいて
同様に平均して表した。

範囲（ｈ）多発潜伏時間の
平均値±標準偏差（ｈ）事　 例　数

２７．０～２０４．０７１．６±３１．２　　４３学校・保育園給食

　７．０～　５９．０２４．１±１０．７＊１２８その他の調理業態

－－１７１合　　計

２群間の比較はANOVAを用いた後，Scheffeを使用して行った。 ＊P値＜０．０１
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�学校給食・保育園給食（４３件）

�その他の調理業態（飲食店，病院，家庭等）（１２８件）

発
生
件
数

多発潜伏時間（ｈ）
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多発潜伏時間（ｈ）



　各症状における発生率に対応した事件構成割合につい

て，学校給食とそれ以外の調理業態との２群に区分し，

それぞれ原因菌種推定表を作成した。

�　 患者の下痢発生率が７０～＜１００％の各区分で，

S. Enteritidis食中毒事件の６０％前後（数値合計６）が発
生しており，高い下痢発生率を呈する事件がやや多い。

また，下痢患者の中で５回以上の下痢を呈する者の割

合が５０％未満の事件は，S. Enteritidis食中毒事件の
７０％前後（数値合計７）にみられ，激しい下痢を呈す

る者の割合は高い事件は多とは言えない（表６）。

�　 嘔吐発生率が０＜～＜２０％の事件がS. Enteritidis食
中毒事件の８０％前後（数値合計８）にみられ嘔吐発生

率はかなり低い事件が多い。また，すべての事件で嘔

吐患者の中の５回以上を呈する者が２０％未満であり，

激しい嘔吐を呈する者の割合が低い事件が大半である

（表６）。

�　発熱発生率が６０～＜８０％の事件がS. Enteritidis食中
毒事件の６０％前後（数値合計６）にみられ高い発熱発

生率の事件がやや多い。また発熱を呈する患者の中で

３８℃ 以上の発熱がみられる患者の割合が５０～＜８０％

の事件が事件全体の８０％前後（数値合計８）だったが，

３８℃ 以上の患者の割合が９０％以上の事件や３９℃ 以上

の患者の割合が４０％以上の事件は１件もなかった（表６）。 

�　患者の下痢発生率が９０～＜１００％の各区分で，

S. Enteritidis食中毒事件の５０％前後（数値５），８０～
１００％の各区分では事件の８０％前後（数値合計８）が

この区分で発生しており，学校給食よりも高い下痢発

生率を呈する事件が多い。また，下痢患者の中で５回

以上の下痢を呈する者の割合が５０～＜９０％の事件は，

事件全体の８０％前後（数値合計８）もみられ，激しい

下痢を呈する者の割合が高い事件が多い（表７）。

�　嘔吐発生率が０＜～＜３０％の事件がS. Enteritidis食
中毒事件の７０％前後（数値合計７）にみられ嘔吐発生

率は低い事件が多い。また，嘔吐患者の中で５回以上

を呈する者が０％の区分では事件の３０％前後（数値３），

１０～＜３０％の区分では事件の４０％前後（数値合計４）で

軽い嘔吐を呈する事件が多いが，３０～＜６０％の区分で

も事件の３０％（数値合計３）もみられ，嘔吐の強度の

やや強く現れた事件も散発している（表７）。

③　発熱発生率が６０～＜９０％の事件がS. Enteritidis食中
毒事件の６０％前後（数値合計６）にみられ高い発熱発

生率の事件が多い。また発熱を呈する患者の中で３８℃

以上の発熱がみられる患者の割合が５０％以上の事件が

大半で，３８℃以上の患者の割合が８０％以上の区分では

事件の４０％前後（数値合計４），３９℃ 以上の患者の割

合が４０～＜７０％の区分で事件の３０％前後（数値合計３）

を占めており，高い発熱を呈する事件が多い（表７）。
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下痢・嘔吐・発熱の症状の強度に基づく事件構成割合下痢・嘔吐・発熱発生率に基づく事件構成割合
各 症 状 の
発生率（％） ３９℃以上の

発熱発生率
３８℃以上の
発熱発生率

５回以上の
嘔吐発生率

５回以上の
下痢発生率発　　熱嘔　　吐下　　痢

ＮＮＮＮＮＮ０１００
ＮＮＮＮ０Ｎ２９０～＜１００
Ｎ１ＮＮ１ｎ２８０～＜９０
Ｎ２Ｎ１４ｎ２７０～＜８０
Ｎ３Ｎ１２ｎ１６０～＜７０
Ｎ３Ｎ１１ｎ１５０～＜６０
Ｎ１Ｎ５１ｎ０４０～＜５０
３ｎＮ１１０ｎ３０～＜４０
５ｎＮ１０１ｎ２０～＜３０
２ｎ６Ｎ０６Ｎ１０～＜２０
１Ｎ３ＮＮ２Ｎ０＜～＜１０
ＮＮ１ＮＮ０Ｎ０
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下痢・嘔吐・発熱の症状の強度に基づく事件構成割合下痢・嘔吐・発熱発生率に基づく事件構成割合
各 症 状 の
発生率（％） ３９℃以上の

発熱発生率
３８℃以上の
発熱発生率

５回以上の
嘔吐発生率

５回以上の
下痢発生率発　　熱嘔　　吐下　　痢

００ｎ０１Ｎ３１００
ｎ２ｎ１１ｎ５９０～＜１００
ｎ２ｎ２２ｎ１８０～＜９０
ｎ２０２２ｎ１７０～＜８０
１２０２２ｎ０６０～＜７０
１２１２１０Ｎ５０～＜６０
１１１１１１Ｎ４０～＜５０
２０１００１Ｎ３０～＜４０
３Ｎ２０ｎ２Ｎ２０～＜３０
２Ｎ２ｎｎ３Ｎ１０～＜２０
１Ｎ０ＮＮ２Ｎ０＜～＜１０
０Ｎ３ＮＮ１Ｎ０
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　学校給食以外の調理業態によるS. Enteritidis食中毒に
ついて，区分された潜伏時間に対応した多発潜伏時間別

の事件構成割合を数値・記号化して表４に示した。多発

潜伏時間が２１～＜２４時間で，事件の２０％前後と最も多い

が，７～＜３３時間に大半の事例が分布している。

��������

　学校給食を原因とするS. Enteritidis食中毒では，それ以
外の調理業態によるものと比較すると多発潜伏時間は有

意に長く，一方，下痢発生率や下痢患者中の５回以上の

下痢を呈する者の割合が低い事例が多いことが分かった。

嘔吐については２群ともに軽い事例が多く大きな差はみ

られなかったが，学校給食以外の調理業態では嘔吐患者

中の５回以上の嘔吐を示す患者の割合が３０～＜６０％に事

例全体の３０％前後分布するなど，嘔吐の強度の強く現れ

た事例も散発している。発熱については２群とも発熱発

生率は高い事例が多いという共通点がみられたが，学校

給食以外の調理業態では３９℃ 以上の発熱発生率が４０～

＜７０％の事例が事例全体の３０％前後にみられるなど，高

熱を呈する患者の割合が高い事例が散発している点で学

校給食との差がみられる。

　一方，小田らは，１９９８年に福岡市の保育園給食を原因

で発生したS. Enteritidis食中毒事件の平均潜伏時間が１１０
時間と長く，かつ検食の検査結果から患者の摂取菌量は

２３～３９個と極めて少なかったと推定し報告している４）。

またその他の摂取菌量不明の長い潜伏時間を呈するサル

モネラ食中毒の報告５～９）もみられることから，摂取菌量

が潜伏時間や症状に影響して，２群間で潜伏時間や症状

に差が生じている可能性が考えられる。この他にも学校

給食の調理内容や調理形態，患者の若年齢との関連も考

えられ，現在，その要因について解析を進めている。今

回の調査結果から，学校や保育園の給食を原因とする食

中毒の原因究明に当たっては，長い潜伏時間と比較的軽

度な下痢症状を呈するサルモネラ食中毒を考慮して調査

する必要があると思われる。　 
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　食中毒事件の情報を提供していただいた三重県鈴鹿保

健所の長坂祐二先生及び桑名保健所の竹内義廣先生，奈

良県を始めとする都道府県並びに政令指定都市の担当課

の諸氏に感謝いたします。
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　Miyagi prefecture is located on northeast of Japan and 

characterized by marine products industries．Such as the 

oyster-farming is one of marine products industries in Miyagi 

prefecture．As oysters are often eaten raw in Japan，the con-

tamination of oysters with the non-bacterial agent concerned 

with the gastroenteritis has become a serious social problem．

According to the report by Center for Disease Control and 

Prevention, USA（２００１），the shellfish tends to concentrate 

Norwalk virus（NV）in their digestive diverticula１）．There-

fore， NV may be concerned with the acute gastroenteritis．

However，owing to the inability to cultivate NV in cell lines 

and the genetic diversity of NV，the behavior of NV in the 

aquatic environment has been hardly known．The objective of 

this study is to investigate the distribution of NV in the river 

and the oysters cultivated at Sendai Bay，Miyagi and the 

homogeneity of NV by the genetic analysis．
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　The detection of NV was performed for ８９ samples taken 

from １１ rivers that flow into three oyster-farming areas and 

４４ samples of oysters cultivated at the areas（Figure１）．

These samples were collected by Miyagi prefectural govern-

ment from September １９９９ to March ２０００ and from October 

２０００ to March ２００１．

　NV was isolated from the sample of river water by the 

following procedures．Sample of river water（１L）was 

concentrated with polyethyleneglycol and centrifuged at 

１０，０００ x g for ３０ min．The supernatant was removed with 

aspirator．The pellet was suspended with ２ml of distilled 

water．Viral RNA was purified with glass powder method．

For the detection of NV from the sample of oyster，digestive 

diverticula was separated from the oyster and frozen at －８０ 

℃ for ２ hours．Then it was melted by adding the distilled 

water at ７０ ℃ and centrifuged at ９，２００ x g for １５ min．Viral 

RNA was isolated from the supernatant with DNA PREP

（ASAHI GLASS COMPANY）．

　RNA of NV was detected with RT-PCR method using 

primers designed as amplified polymerase regions（Tables１ 

and２）．The RT profile was run with ３７ ℃ for １ hour and 

at ９８ ℃ for ５ min．PCR profiles for NV series２） and Yuri 

series３）４） of primers were run with procedures in Table ３．

The PCR products of ３３０bp for NV series and ３７３bp for 

Yuri series were analyzed by ２．０％ agarose gel electropho-

resis，revealed by ethidium bromide（EtBr）staining，and 

Southern transferred to positively charged nylon membranes

（Roche Molecular Biochemicals，Indianapolis，Ind．）for 

oligohy-bridization．The membranes were prehybridized for 

３ hours at ５８ ℃ then hybridized with digoxigenin-labelled 

probes at the same temperature．

　Genotype of NV detected by RT-PCR method was deter-

mined by using the primer designed as amplified capsid 

regions（Mitsubishi Kagaku Bio-Clinical Laboratory INC．）．

Some of PCR products（１６１bp）were cloned into plasmids 

with PCR-ScriptTM Amp Cloning Kit（STRATAGENE）and 

sequenced with the BigDye Terminator Cycle Sequencing FS 

Ready Kit（Applied Biosystems）and ABI PRISM ３１０

（Applied Biosystems）．The cloned NV gene was analyzed 

with Neighbor Joining method．The dendrogram of predicted 

phylogenetic relationship among strains of NV was created 

by GENETYX-MAC（SOFTWARE DEVELOPMENT CO．，

LTD．）．
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Yo UEKI１，５）　Tomikazu ARITA１）　Ikuo GOTO１）　　　　　　　　
Chizuko SATO１）　Yoko OKIMURA１）　Hiroyuki SHIRAISHI１） 　
Kazuo AKIYAMA２）　Osamu HASHIMOTO３）　Hiroaki ISHIKO３）

Naokazu TAKEDA４）　Toru WATANABE５）　Tatsuo OMURA５）　

Key words：Norwalk Virus，River Water，Oysters

１）保健環境センター 微生物部

２）仙台保健福祉事務所塩釜総合支所

３）�三菱化学ビーシーエル研究開発部

４）国立感染症研究所ウイルス第２部

５）東北大学大学院工学研究科

Yuri seriesNV seriesRT
MR４
MR３

Yuri２２F and ２２R

３５'
３６

NV８２ and SM８２

RT
１st．PCR
２nd．PCR
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　NV were detected from ８ of ３５ samples of river water and 

１２ of ３５ samples of oyster in September １９９９ to March ２０００，

and ４ of ５４ samples of river water and １１ of ４４ samples of 

oysters in October ２０００ to March ２００１，respectively（Figure 

１）．
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These results indicated that rivers and oysters in Sendai Bay 

were contaminated broadly．In Japan，outbreaks of gastroen-

teritis by NV through eating oysters occur mainly in winter．

ThereforeSo，the rate of positive samples rises in winter 

related to these outbreaks．
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　Twenty strains were obtained from １４ samples（９ samples 

of river water and ５ samples of oysters）．Figure ２ shows 

the dendrogram of predicted phylogenetic relationship among 

２８ strains of NV．On the basis of sequences of nucleic acid 

 and amino acids in the RNA dependent RNA polymerase

（RdRp） regions and capsid regions，NV was categorized into 

two groups（G１ and G２）．Strains in G２ group are often 

detect-ed from outbreak of gastroenteritis by NV in Japan．

Both groups of G１ and G２ had about ７０ percent of homo-

geneity，respectively．The homogeneity between G１ and G

２ groups was about ５０ percents．Sequences of nucleic acid 

in the capsid regions of NV in rivers C１ and C２，and oysters 

cultivated in estuary C were similar to those in rivers B１ 

and B２，and oysters cultivated in estuary B regardless of the 

sampling season．Only oysters cultivated in estuary A were 

categorized into G１ group．Since estuary A is located on ８０ 

km north from estuaries B and C，the difference may be 

related to this distance．

　Sequence of nucleic acid in the capsid regions of NV in the 

oyster taken in estuary C in February，２００１ is identical to that 

of NV in river C１ at the same time．This result showed the 

possibility that NV transported from the river to the estuary 

was concentrated in the oyster．Through investigations into 

５'-CTTGTTGGTTTGAGGCCATA-３'
５'-ATAAAAGTTGGCATGAACA-３'
５'-ACAATCTCATCATCACCATA-３'
５'-TCATTTTGATGCAGATTA-３'
５'-CCACTATGATGCAGATTA-３'

３５'
３６
NV８１
NV８２
SM８２

NV series

５'-CCGTCAGAGTGGGTATGAA-３'
５'-AGTGGGTTTGAGGCCGTA-３'
５'-ATGAATGAGGATGGACCCAT-３'
５'-CATCATCCCCGTAGAAAGAT-３'

MR３
MR４
Yuri２２F
Yuri２２R

Yuri series

１ cycle of ９４℃ for ３ min.
４０ cycles of ９４℃ for １ min, ５０℃ for １min. and ７２℃ for １ min.
１ cycle of ７２℃ for １５min.

１st．PCR

Same as １st. PCR２st．PCR

５ cycle of ９４℃ for １ min, ５１℃ for ２ min. and ６０℃ for ４min.
３０ cycles of ９４℃ for １ min，５１℃ for ８０sec. and ７２℃ for １ min.

１st．PCR

５ cycle of ９４℃ for １ min, ４５℃ for ２ min. and ６０℃ for ４min.
３０ cycles of ９４℃ for １ min， ４５℃ for ８０sec. and ７２℃ for １ min.

２st．PCR

（No.of positive samples／No.of samples）
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the distribution of NV in the rivers and the oysters at the 

Sendai Bay，and the homogeneity of NV by genetic analysis，

it shows that NV discharged from infected persons contribut-

ed through the river to the contamination of oysters in the 

estuary．
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　インフルエンザが毎年流行し，再感染する理由の一つ

として，インフルエンザウイルス表面抗原である赤血球

凝集素（HA：hemagglutinin）の抗原変異があげられる。

この抗原変異には，HAをコードしているインフルエンザ

ウイルスゲノム第４分節上の塩基配列の変化による連続

変異と，インフルエンザゲノムの再集合によって生ずる

不連続変異がある１）。ここ最近，不連続変異によるパン

デミックの可能性も指摘されているが２，３），保健環境セン

ターでは分離ウイルス株のHAに対する抗血清の反応性

の違いをもとに，主に連続変異について解析を行い４），

シーズン中あるいは次シーズンの流行予測に資するデー

タ収集に務めている。

　今回著者らは，１９９９/２０００シーズンに仙台市在住のイン

フルエンザ患者よりHAの抗原性がワクチン株とは異な

るインフルエンザウイルスを分離し，その血清学的及び

分子生物学的解析を行い知見が得られたので報告する。
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　調査研究の一環として仙台市内の医療機関で採取され

た咽頭拭い液を材料とし，トリプシン加MDCK細胞を用

いた培養法により，インフルエンザウイルスの分離を

行った。継代培養を２代実施して，MDCK細胞に細胞変

性効果（CPE：cytopathic effect）が認められ，赤血球凝

集能を有した検体をウイルス分離陽性とした。ウイルス

の同定は，インフルエンザ同定用抗血清（国立感染症研

究所分与，A/北京/２６２/９５，A/シドニー /５/９７，B/山東/７

/９７，B/山梨/１６６/９８）による赤血球凝集抑制試験（HI：

hemagglutinin inhibition test，０.５％モルモット赤血球使用）

で行った。
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　ウイルスゲノムの抽出はスマイテスト（住友金属）を

使用した。PCRによるインフルエンザウイルスのHA型別

判定は，高尾ら５）のミックスプライマーを用いたRT-PCR

法で行った。
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　Nakajimaら６）が報告したプライマーを使用し，インフ

ルエンザウイルスHA遺伝子のHA１領域を増幅した。増

幅産物のシークエンスはダイターミネーター法によるダ

イレクトシーケンス（ABI PRISM ３１０，PERKIN ELMER）

で行った。
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　シークエンス結果の解析はパーソナルコンピューター

ソフト，GENTIX-MAC及びclustalxを使用した。
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　１９９９/２０００シーズンは共同研究医療機関より４３件の咽

頭拭い液が搬入され，そのうちAソ連型インフルエンザ

ウイルスが９件，A香港型インフルエンザウイルスが４
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Antigenic Analysis of Influenza A Virus （H１） Isolated in １９９９/２０００ Season 

後藤　郁男　　植木　洋　　佐藤　千鶴子　

沖村　容子　　野呂　知世＊１　秋山　和夫　

Ikuo GOTO，Yo UEKI，Chizuko SATO　　　　　　　

Yoko OKIMURA，Tomoyo NORO，Kazuo AKIYAMA

キーワード：A型インフルエンザウイルス，H１，抗原解析，塩基配列，遺伝子解析

Key Words：Influenza A Virus，H１， Antigenic Analysis，Nucleotide Sequence，
Gene Analysis　　　　　　　　　　　　　　　　　　

　１９９９/２０００シーズンに分離され，抗原変異が示唆されたAソ連型インフルエンザウイルスについて血清学的及び分子

生物学的に解析を実施したところ，同シーズンのワクチン株とHAタンパク抗原決定部位のアミノ酸配列が異なってい

た。また，これら分離株の塩基配列並びにアミノ酸配列は２０００/２００１のワクチン株と類似しており，連続抗原変異した

株であることが明らかとなった。　

＊１　光ヶ丘スペルマン病院小児科



件分離された。Aソ連型と同定された分離株はワクチン

株A/北京/２６２/９５の抗血清に対するHI価が低い傾向を示

した。特に検体番号S３１とS３２はMDCK細胞に明瞭なCPE

を起こし，赤血球凝集能も認められたものの，HI試験で

はワクチン株に対するHI価が１０倍と低値で，同定が困難

であった（表１）。
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　検体番号S３１，S３２の分離ウイルスについて，インフル

エンザ亜型の決定を目的にPCRを実施したところ，図１

のようにAソ連型（H１）に特異的な５１２bpのバンドが検

出され，両ウイルスはAソ連型インフルエンザウイルス

と同定された（ウイルス名はそれぞれA/宮城/３/２０００及

びA/宮城/４/２０００）。
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　分離株A/宮城/３/２０００及びA/宮城/４/２０００はPCRの結果

よりH１型と判明したが，HI試験での同定は困難であっ

たことから，抗原性の変化が示唆された。そこで，この

２つの分離株に加え，A/北京/２６２/９５様の分離株A/宮城/２

/２０００のHA遺伝子のダイレクトシークエンスを実施し，

ワクチン株A/北京/２６２/９５（１９９９/２０００シーズン）と，A/New 

Caledonia/２０/９９（２０００/２００１シーズン）との比較を行った

（図２）。その結果，上述の３分離株はA/北京/２６２/９５と

３０ないしは３１塩基異なり（相同性は９８.１％），A/New 

Caledonia/２０/９９により類似していた（相同性は９９.７％）。

さらに，A/宮城/３/２０００及びA/宮城/４/２０００の両株とA/宮

－48－

抗血清参照株及び試験
ウイルス株

検
体
番
号

B/山梨/１６６/９８B/山東/７/９７A/シドニー/５/９７A/北京/２６２/９５

＜１０＜１０＜１０　３２０A/北京/２６２/９５

＜１０＜１０　６４０＜１０A/シドニー/５/９７

＜１０　１６０＜１０＜１０B/山東/７/９７

　１６０＜１０＜１０＜１０B/山梨/１６６/９８

＜１０＜１０＜１０　４０A/宮城/５９/９９S０５

＜１０＜１０＜１０１６０A/宮城/７２/９９S２０

＜１０＜１０＜１０１６０A/宮城/７３/９９S２１

＜１０＜１０＜１０　８０A/宮城/８１/９９S２６

＜１０＜１０＜１０　８０A/宮城/８２/９９S２７

＜１０＜１０＜１０　４０A/宮城/８７/９９S３０

＜１０＜１０＜１０　１０A/宮城/３/２０００S３１

＜１０＜１０＜１０　１０A/宮城/４/２０００S３２

＜１０＜１０＜１０　８０A/宮城/２/２０００S３３
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城/２/２０００を比較すると，第４６９番目の塩基が異なってい

た（A→G，図２）。

　また，得られたシークエンス結果を元に塩基配列から

推定されるアミノ酸配列について，株間の比較を行った

ところ，３分離株はワクチン株A/北京/２６２/９５と１０～１１

アミノ酸残基異なっており，塩基配列と同様にワクチン

株A/New Caledonia/２０/９９に類似していた。そのうち２分

離株は塩基配列を反映して，さらに第１４４番目のアミノ酸

がLys→Gluへと変化していた（図３，アミノ酸の位置は文

献番号７のA/PR/８/８３の配列を元に示した）。
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　A型インフルエンザウイルスのHAタンパクは，ウイル

スエンベロープに埋め込まれている表面タンパクの一つ

で，スパイクと呼ばれる突起構造物を形成している。そ

の機能は宿主細胞のレセプターに結合し，膜融合活性を

もとにウイルス粒子の細胞内侵入を助けるもので，ウイ

ルス感染において重要な役割を担っている。このHAはウ

イルス表面に露出していることから，中和活性を持つ抗

体産生を誘導する抗原となり，生体においては感染抑制

効果を生み出す。しかし，ウイルス遺伝子が頻繁に変異

を起こすことからHAの抗原性が変化し，毎年のインフル

エンザの流行は変異を起こしたウイルスが引き継ぐ形で

発生する。我々をはじめとする全国の地方衛生研究所で

は，国立感染症研究所と連携を取りながら分離ウイルス

株の抗原性について血清学的な解析を行い，インフルエ

ンザの流行について情報提供を行っている８）。この血清

学的な抗原解析は各シーズンのワクチン株に対する抗血

清を中心に行われており，時として免疫学的に抗原変異

を示唆するウイルスに遭遇する。今回著者らは抗原変異

が疑われたAソ連型インフルエンザウイルスを分離し，

従来の血清学的な解析に加え分子生物学的な解析を行う

ことによって，その詳細を明らかにした。すなわち，HA

１フラグメントをコードしているインフルエンザウイル

ス第４分節遺伝子の塩基配列を解読したところ，３分離

株はワクチン株であるA/北京/２９２/９５と特定の塩基の違

いを保有しており，この違いがアミノ酸の変化をもたら

していた（図２，３）。特に２変異株（A/宮城/３/２０００，

A/宮城/４/２０００）は他の分離株（A/宮城/２/２０００）と比較

してさらに１アミノ酸残基が異なっていた。Catonら９）の

解析によればHA１フラグメントの中でエピトープとな

る部位が５ヵ所（図４　Sa，Sb，Ca１，Ca２，Cb領域）特

定されているが，今回変異がみられたアミノ酸の位置は

Ca２領域にあたる（図４にその位置を示した）ことから，

この部位の変異によりHI用抗血清との反応性の違いが

生じたものと考えられた。しかも，このアミノ酸変異は

塩基性側鎖を持つLysから酸性側鎖を持つGluへの変化で

あることから，単なるタンパク質一次構造の変化にとど

まらず，高次構造に影響している可能性が高く，このこ

とがHI用抗血清と反応性が乏しい理由と推察された。
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　一般的にウイルス遺伝子にみられる塩基のpoint 

mutationは，ウイルスの複製過程においてゲノムRNAの

相補鎖合成中に過った塩基を取り込むことによって生じ

る突然変異によるもので，インフルエンザの一回の感染

サイクルにおける変異の発生率は，塩基座当たり１.５×

１０－５であることが示されている１０）。したがって，ウイル

スの感染により生体内では多くの変異株が出現しうるが，

変異がウイルスの生存や感染増殖時に必要とされるタン

パクに生じた場合は淘汰され，他者に感染することはま

れである。アミノ酸において変異を起こした２分離株も

その可能性が考えられるが，これらのウイルスは，同一

時期の検体から分離されていること，また検体提供者は

同一小学校の同一学年の児童であったこと（データは示

していない）から，検体提供者には接点があり，分離さ

れた変異ウイルスはin vivo で感染能力を保有していた
ものと考えられた。なお，今回分離された変異株と同様

に抗原解析用の抗血清に対して低いHI価を示すウイル

ス株が宮城県の２株を含め６都道府県で計１５株分離され

ている１１）。

　また，明らかな抗原変異を伴った２分離株以外の株も，

ワクチン株A/北京/２６２/９５の抗血清に対するHI価は低い

傾向を示したが，シークエンスの結果から，これらはA/

北京/２６２/９５から抗原連続変異したと考えられる次シー

ズンのワクチン株であるA/New Caledonia/２０/９９との相同

性がより高いことが判明した。全国の調査結果でも

１９９９/２０００シーズンは同類似株が７１％を占め，A/New 

Caledonia/２０/９９様ウイルスの増加傾向が把握されてい

る１１）。この点に関しては分離ウイルスの血清学的抗原解

析を行いさらに検討する必要がある。

　本研究では，従来行われてきたインフルエンザウイル

スの血清学的抗原解析に加え，分子生物学的な解析を行

うことによって抗原変異が起こりやすいインフルエンザ

ウイルスについて詳細な解析データが得られた。このこ

とから，今後は分析方法の簡便化を図りながら両方法を

実施・比較することによってインフルエンザ流行予測に

より寄与できるものと考えられた。
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１）１９９９/２０００シーズン分離インフルエンザウイルスは

ワクチン株と塩基，アミノ酸レベルで異なっていた。

２）分離された変異株は，HA抗原決定基のアミノ酸が変

化していた。

３）インフルエンザの分子生物学的解析は抗原解析法の

一つとして有用であった。
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　レプトスピラ症は，病原性レプトスピラの感染に起因

する古くから知られた人獣共通感染症である。保菌動物

であるネズミなどの齧歯類をはじめ家畜やペットが感染

した場合，レプトスピラは腎臓に保菌され，ある一定期

間尿中に排泄される。それにより汚染された水や土壌を

介し，主に経皮的にヒトにも感染する。ヒトにおける臨

床症状はレプトスピラの血清型によって軽症で経過する

ものから，黄疸や出血を伴い重篤で死亡することもある

ワイル病まできわめて多彩であり，我が国では秋疫，七

日熱などと呼ばれる地方病として農作業や土木作業従事

者の間で発症していた。病原体は１９１５年に稲田，井戸両

博士により世界で初めて発見，発表された１）。その後，

世界各地で多くのレプトスピラが分離され，現在２５０以上

の血清型が報告されている２）。主症状は発熱や黄疸，腎

障害などで，感染後３～１４日の潜伏期間を経て悪寒を伴

う発熱で発症し，筋痛や眼球結膜の充血など様々な症状

が生じ，黄疸や出血傾向が増強する場合もある。化学療

法は，感染早期であればペニシリン系，テトラサイクリ

ン系など多くの抗生物質の効果が認められるが，ストレ

プトマイシン（SM）がレプトスピラに最も有効であるこ

とが確認されている３）。

　宮城県では，１９２４年に東北大で最初の患者が確認され

て以来，増加傾向を示し，１９３３年には法定伝染病に準じ

る届け出伝染病として患者の把握とともに予防対策を講

じてきた。１９５９年の患者報告数が８００例を越す大流行後も，

年間１００例前後の患者を確認するなど全国でも有数のレ

プトスピラ症の多発県であったが，衛生環境の向上やワ

クチン接種の奨励などの予防対策により漸次低下し，

１９８８年以降，患者報告は無かった。しかし，１９９９年に死

亡した患者が，当センターにおける検査でレプトスピラ

症と確認されたことから４），県内でのレプトスピラ症に

対する注意を喚起していたところ，２００１年９月，医療機

関から検査依頼された患者も，レプトスピラ症と確定し

たため，その症例と県内における今後の患者発生の可能

性について報告する。
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　検査材料は２００１年８月３１日，９月３日，１０日，１７日の

４回にわたり採血された血液である。８月３１日の検体は

病院に保存されていた血清と抗凝固剤入りの全血で，そ

の他は採血当日の全血である。これらの検体について実

施した検査項目を表１に示した。

　抗原検査は，暗視野顕微鏡によるレプトスピラの直接

観察（以下鏡検）と，PCR法によるレプトスピラ遺伝子

の検出を行った。鏡検は，スライドグラスに検体を直接

塗布し，らせん運動をする菌体の有無を確認した。PCR

法は，キアゲン社の『DNA Mini Kit』を使用しDNAの抽

出を行い，F.MERIENら５）のプライマー（Ａ：５’-GGCGG

CGCGTCTTAAACATG- ３’とＢ：５’-TTCCCCCCATTG

AGCAAGATT- ３’）を用いポリメラーゼ領域（３３１bp）

の増幅を行った。遺伝子が検出されたPCR産物は，ダイ

レクトシーケンス法により塩基配列を決定した。また，
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Leptospirosis in Miyagi Prefecture

佐藤　千鶴子　　後藤　郁男　　植木　洋　
渡邉　節　　沖村　容子　　秋山　和夫　　
白石　廣行＊１　林　千恵＊２　　　　　　　　

Chizuko SATO，Ikuo GOTO，Yo UEKI　　　　　　　　
Setsu WATANABE，Yoko OKIMURA，Kazuo AKIYAMA
Hiroyuki SHIRAISHI，Chi-e HAYASI　　　　　　　　　

キーワード：PCR法，MAT法，L．copenhageni ，レプトスピラ保有率

Key Words：PCR Method，MAT Method，Ｌ．copenhageni ， Infection Rate of Leputospira

　県内の医療機関より検査を依頼された症例は，Leptospira copenhageni を病原体とする重症型のレプトスピラ症（ワ
イル病）と確認した。本県は，Ｌ．copenhageni が地域的に広く分布しており，生活形態が多様化した現在，感染の機
会は今後増えるものと考えられた。

＊１　現　宮城県公衆衛生協会　　＊２　現　仙台市立病院



抗体検査は，ワイル病の血清型である，Leptospira 
interogans serovar icterohaemorrhagiae （RGA株），serovar 
copenhageni （芝浦株）の２株と，秋疫の原因となる
serovar autumnalis（秋疫A株），serovar hebdomadis（秋疫
B株），serovar australis （秋疫C株）の３株，計５種類の
抗原を使用し，顕微鏡学的凝集試験（Microscopic 

Agglutination Test：MAT法）により定法６）に従い測定し

た。
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　表２に症例の経過，入院時の臨床症状及び検査結果を

示した。 

　症例は３５歳の男性で，２００１年８月２７日頃より腰痛，下

肢の痛みが出現したため，２８日，近医の整形外科を受診

した。鎮痛剤等の投与を受けたが改善せず，８月３１日に

仙台市立病院神経内科へ転院となった。同日，結膜充血

と高度の黄疸および，血小板減少，腎障害などの検査結

果からレプトスピラの感染を疑い，内科に転科入院と

なった。意識障害はなく聞き取りの結果，８月１２日頃に

広瀬川にて鮎釣りの際，遊泳をしていたことが判明し，

SMおよびミノマイシン等による治療が開始された。図

１に示すように，抗生物質投与後３～４日まで，腎機能

値（BUN，Cr）は上昇したが，尿量の回復と共に検査値

も正常化し，黄疸の指標となる総ビリルビン値（T-bil）

も低下した。その後症状も安定し完治退院となった。当

センターへの最初の検査依頼は９月３日であった。
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　表１に示したとおり，８/３１，９/３，９/１０の検体を鏡検し

たが，レプトスピラの確認はできなかった。しかし，同

血液について，PCR法によるレプトスピラ遺伝子の確認

を行ったところ，図２に示すとおり８/３１の検体で陽性対

照（PC）と同じ３３１bpの位置にバンドが検出された。こ

のPCR産物についてダイレクトシーケンス法により解析

を行った結果，塩基配列が確定した２７６bpでL.interrogans
と完全に一致し，病原性レプトスピラによる感染である

事が明らかとなった。
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　８/３１，９/３，１０，１７の抗体測定結果を表３に示した。

発病約２週間後の９/１０の検体で，４倍以上の有意上昇

が確認され，血清学的にレプトスピラ症であることが判

明した。特に，ワイル病の原因血清型に含まれる芝浦株

－52－

９/１７９/１０９/３８/３１採血日

抗原検査

○○○鏡 検

○○○P C R

抗体検査

○○○○M A T

��������	

　　男　性　　３５歳 （市内在住）症　　例

　　８月１２日：広瀬川で遊泳推定感染日

　　８月２７日：腰痛および筋肉痛推定発症日

受 診 経 過

　近医　整形外科（鎮痛剤投与）８/２８

　　　↓　転院

仙台市立病院神経内科８/３１

　　　↓　同日　転科入院

　市立病院内科

高度黄疸・結膜充血・下肢筋肉痛臨 床 所 見

腎不全・出血症状なし・発熱無し（８/３１）

２３BUN（mg/dl）１３,２００WBC（/μl）検 査 成 績

３．１Cr（mg/dl）３３６RBC（１０４/μl）（８/３１）

４１GOT（IU/l）６．６Plt（１０４/μl）

３１GPT（IU/ｌ）１７．９FDP（μg/ml）

５．２T-bli（mg/dl）１５．９CRP（mg/dl）
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に対して高い抗体上昇を示したことから，Ｌ.copenhageni
に感染した可能性が大きいと考えられた。

��������	
�����

���������	
�

　推定発病日（８/２７）から最終採血日までの検査結果の

推移を図３にまとめた。抗体価の推移は秋疫系の秋疫Ａ

株と，優位の抗体上昇を示した芝浦株をプロットした。

抗体価は，発病８日目の９/３までほとんど上昇せず，

１週間後の９/１０の検査値で急激な上昇を示した。また，

鏡検によるレプトスピラの確認はできなかったが，保存

血である８/３１（５病日）の検体で，PCR法によりDNA遺

伝子を検出した。８/３１の治療開始後の検体からは，遺伝

子を検出することが出来なかった。
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　１９６０年からの県内におけるネズミのレプトスピラ保有

状況を図４に示した。保有率は，年により増減が見られ

るものの１０～８０％を示しており，患者報告がなかった

１９８８年以降もほぼ同様の保有率を維持している。２００１年

の厚生科学研究による調査７）では，２０頭の捕獲ネズミか

ら８株（４０％）のレプトスピラを分離し，そのうち５株

はワイル病の病原体であることが確認されている。
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　レプトスピラ症は病状の進行が極めて速く，治療は遅

くとも第５病日までに開始することが望ましく，特にワ

イル病は，治療開始が遅れた場合しばしば重篤となり予

後にも大きな影響を及ぼすといわれている８）。本症例も

Ｌ.copenhageni を病原体とするワイル病であり，高度黄
疸と出血傾向を示す重篤な状態であった。しかし，第５

病日からの治療開始後，３～４日で腎機能およびビリル

ビン値は低下し（図１）速やかに回復した。一方，確定

診断のための抗原および抗体検査は第８病日に依頼され

たが，その時点で血清学的診断は出来なかった。しかし，

第５病日に採取された保存血から遺伝子を確認し，レプ

トスピラ症の診断に寄与することが出来た（図２，３）。

PCR法の早期診断における有用性は秋山ら９）により既に

報告されているが，今回の症例では，治療開始以降の検

体から遺伝子は確認されず，PCR法を活用するためには，

発病日により近い検体の入手が必要であることが示唆さ

れた。

　また，本症例が感染したと推測されるＬ.copenhageni
は，当センターのこれまでの調査より１０），過去に宮城県

９/１７９/１０９/３８/３１採血日

１，２８０１，２８０２０＜１０R G A 株

５，１２０５，１２０２０＜１０芝 浦 株

１６０３２０１０＜１０秋疫Ａ株

２０３２０＜１０＜１０秋疫Ｂ株

１０１６０＜１０＜１０秋疫Ｃ株
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内で確認されたワイル病患者の原因血清型であることが

判明しており，本県は未だ同血清型レプトスピラの生息

が優位と考えられる。また，本県が保菌動物の生息する

土壌である事は，２００１年に行った調査において，ネズミ

から高い確率でレプトスピラが分離された結果からも明

らかである。

　近年，生活様式は多様化し，アウトドアがレジャーと

して定着するなど，レプトスピラに感染する機会は，遊

泳で感染した本症例のように，より身近になり，患者の

発生が危惧される。しかし，１９９９年に施行された感染症

法では，レプトスピラ症は届け出対象疾患に含まれてい

ないため，正確な患者発生を把握することは困難な状況

である。医療機関への情報提供や感染の危険性を一般に

還元するためにも，疫学調査の継続およびレプトスピラ

患者の究明は不可欠であると考えられる。
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１）本症例は県内に広く分布するＬ.copenhageni を病原
体とするレプトスピラ症であることが判明した。

２）本県は，保菌動物が生息する土壌であり，レプトス

ピラに感染する危険性は高いと推測された。

３）生活様式が多様化した今日，感染の危険性を喚起す

る必要がある。
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　貴重な資料や検体を提供していただいた，仙台市立病

院の先生方に深謝いたします。
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ト，厚生労働省　新興・再興感染症研究事業

３）Y. Kobayashi：J. Infect. Chemother. ７，（２００１）

４）国立感染症研究所　厚生労働省健康局：病原微生物

検出情報，２１，２，（２０００）
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研究，厚生労働省　新興・再興感染症研究事業，（２００２）

８）小林　讓：化学療法の領域，１７，１２，（２００１）

９）秋山和夫　他：宮城県保健環境センター年報　第１６
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１０）秋山和夫　他：宮城県におけるワイル病，宮城県保

健環境センター，（１９９３）
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　小児がんの一種である神経芽細胞腫は，神経冠細胞由

来の細胞から発生し，カテコールアミンを産生・分泌す

る。そのため，腫瘍があるとカテコールアミン代謝産物

のバニルマンデル酸（VMA），ホモバニリン酸（HVA）

が尿中に大量排泄されることが多く，両物質を指標とす

る神経芽細胞腫マス・スクリーニングが可能である。

　１９８４年７月厚生省の通知（児発第５７３号　厚生省児童家

庭局長）に基づき，全国でマス・スクリーニングが開始

された。宮城県では１９８５年から，「宮城県神経芽細胞腫

検査実施要綱」により，６か月児を対象（１９８５～１９９１年

までは全県在住児，１９９２年からは仙台市を除く県内在住

児）に開始し，１９８８年から１９９１年までに患児１４名（死亡

０）を発見した（受検者数７８，１２８名，精密検査数５３名）。

　しかし，この間６MSのみでは発見できない症例の存在

が臨床的に明らかとなり，県内においても，６MSで陰性

であったにもかかわらず，その後発症した児７名（死亡

４）や，６MSを受けずにその後発症した児１名（死亡１）

が確認された。

　このため，６MS受検後に発症する患児の発見を目的

に，１９９２年５月より宮城県単独事業で１歳６か月児（仙

台市を除く県内在住児）を対象とした２回目のマス・ス

クリーニングを開始した。

　今回，１８MSの事業開始から終了まで（１９９２年５月～

２００２年３月）の約１０年間の結果をまとめ，検討を加えた

ので報告する。
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　６MS及び１８MSは，県内（仙台市を除く）に在住する

６か月児及び１歳６か月児を対象とした。採尿セットは，

生後３～４か月と１歳６か月の健康診査時に，保健師が

神経芽細胞腫マス・スクリーニングについて説明し，保

護者に配布した。健診を受けられなかった児については，

家庭訪問等で個別に配布した。

　なお，１８MSの検査時期を１歳６か月としたのは，神経

芽細胞腫は２歳までに５０％，３歳までに７５％が発見されて

いると言われていること１），市町村の１歳６か月児健康

診査で採尿セットを渡すことができることが理由である。

������ � � �

　６MS，１８MSともに既報のとおり実施した。２）
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Mass-screening for Neuroblastoma Targeting Children １８-month of Age in Miyagi Prefecture
－through １０years－

菊地　奈穂子　　氏家　恭子＊１　白石　廣行＊２

林　富＊３　中村　潤＊３　土屋　滋＊４　　　　　

Naoko KIKUCHI，Kyoko UJIIE，Hiroyuki SHIRAISHI　　　　　
Yutaka HAYASHI，Megumi NAKAMURA，Shigeru TSUCHIYA

キーワード：神経芽細胞腫，マス・スクリーニング，１歳６か月児，Brodeur分類

Key Words：Neuroblastoma，Mass-screening，Children １８-month of Age，
Classification of Brodeur　　　　　　　　　　

　宮城県で行われた１歳６か月児を対象とした神経芽細胞腫マス・スクリーニング（以下１８MS）について，事業開始

から終了（１９９２年５月～２００２年３月）まで約１０年間の結果をまとめ，同時期に行った６か月児神経芽細胞腫マス・ス

クリーニング（以下６MS）の結果と比較したところ，高VMA群における陽性反応適中率は１８MSが優れていた。また，

６MS，１８MSで発見された患児について，Brodeur分類（予後に関する分類）を用いて検討したところ，腫瘍が自然退

縮すると思われるType１予後良好群の発見率が，６MSの８１％に比較し，１８MSでは５７％と低かったことから，１８MSが

より効果的なMSと考えられる検討結果が得られた。しかし，同期間において１８MS陰性または未受検で発症した５症

例が確認され，すべて病期�A ，Type３治療困難群の重篤な症例であった。

＊１　がんセンター　　＊２　�宮城県公衆衛生協会

＊３　東北大学大学院医学系小児腫瘍学分野 

＊４　東北大学加齢医学研究所発達病態研究分野
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　VMA，HVAの測定値をクレアチニン値で換算した数値

（クレアチニン換算値）を使用し，平均値＋２．５SDをカッ

トオフ値に設定した。６MSのカットオフ値はVMA 

１５．２μg/mgCRE，HVA ２４．１μg/mgCRE。１８MSのカット

オフ値はVMA １３．５μg/mgCRE，HVA ２４．３μg/mgCREと

した。VMA・HVAそれぞれのクレアチニン換算値がカッ

トオフ値以上を示した場合を異常高値と判定し，再採尿

依頼（疑陽性）や精密検査依頼の判断基準とした。
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　表１に年度毎で集計したマス・スクリーニング結果を

示した。

　対象児数は６MS，１８MSともに受付期間の６か月前，

１年６か月前の届出出生数。検査数は初回受付検体数。

精密検査数は，その年度に精密検査依頼となった人数。

患児数は，精密検査数の中で患児と診断された人数であ

る。

　また，平均受検率（検査数／対象児数），患児発見率

（患児数／検査数），陽性反応適中率（患児数／精密検

査数）を算出し検討を加えた。

　１０年間の１８MS対象児数は１２１，８５３名で８３，０６５名が受検

し，平均受検率は６８．２％であった。その結果，３２名を対

象に精密検査を行い，７名の患児を発見した。患児発見

率は０．００８４％（７/８３，０６５），陽性反応適中率は２１．９％（７

/３２）であった。

　一方，同時期の６MS対象児数は１２１，８２７名で１０４，４５８名

が受検し，平均受検率は８５．７％であった。そのうち１０４

名の精密検査を行い，２１名の患児を発見した。患児発見

率は０．０２０１％（２１/１０４，４５８），陽性反応適中率は２０．２％

（２１/１０４）で１８MSの適中率と差は認められなかった。

　なお，１８MSの平均受検率が６MSより約２０％も低いの

は，保護者が６MS陰性の結果で安心し，１８MSへの関心

が薄れたためと考えられる。
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　３．１のとおり，１８MSと６MSの陽性反応適中率に差は認

められなかった。そこで，精密検査依頼となった児を対

象とし，氏家らの方法３）を用いてVMAのみ，またはVMA・

HVAともに，測定値がカットオフ値以上を示した群（高

－56－
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　　対象児数：受付期間の６か月前及び１年６か月前の届出出生数　　　検査数：初回受付検体数

　　精密検査数：その年度に精密検査依頼となった数　　　　　　　　　患児数：精密検査数の中で患児と診断された数

６か月児マス・スクリーニング（６MS）１歳６か月児マス・スクリーニング（１８MS）MS

年度 患 児 数精密検査数検 査 数対象児数患 児 数精密検査数検 査 数対象児数

１１２１１,５３８１２,９２８０４７,９１２１１,７９１１９９２

２１２１１,１１３１２,３６２２１３９,６４４１２,９２８１９９３

３１０１０,８７９１２,４５１００８,９７５１２,３６２１９９４

０４１０,９０２１２,４７６１２８,６９１１２,４５１１９９５

４１１１０,３６５１１,９０６０２８,９２８１２,４７６１９９６

３９１０,５８０１２,１９２２２８,２８３１１,９０６１９９７

１１３１０,０３１１１,９９７２３８,０８９１２,１９２１９９８

１１０９,７２６１１,８９２０３７,８７０１１,９９７１９９９

４９９,６５０１１,８６５００７,３４７１１,８９２２０００

２１４９,６７４１１,７５８０３７,３２６１１,８５８２００１

２１１０４１０４,４５８１２１,８２７７３２８３,０６５１２１,８５３計
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VMA群）とHVAのみカットオフ値以上群（高HVA群）

の２群に分けて検討した。その結果を図１に示した。

　１８MSで，精密検査依頼となった３２名中１６名は高VMA

群であり，うち７名が患児と診断され，陽性反応適中率

（患児数／高VMA群数）は４３．８％（７/１６）であった。残

り９名中５名は他疾患の患者，４名は腫瘍や他疾患が認め

られなかった。

　一方，６MSでは，精密検査依頼となった１０４名中１０１名

が高VMA群で，うち２１名は患児であり，残り１９名が他疾

患，６１名が腫瘍・他疾患なしで，陽性反応適中率（患児

数／高VMA群数）は２０．８％（２１/１０１）であった。なお，

１８MS，６MSいずれにおいても高HVA群からの患児は

発見されなかった。

　以上の結果から，精密検査依頼時の高VMA群で陽性反

応適中率を見る限り，１８MSの適中率が６MSのそれを上

回っており，１８MSの有効性が示唆された。
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　神経芽細胞腫は多種の因子が複雑に交差し，予後が決

まると言われている。一般的に予後不良因子としては，

腫瘍発生部位が副腎や後腹膜であること，N-myc増幅が

認められること，DNAploidyがdiploidやtetraploidであるこ

と，及び，日本小児外科学会の腫瘍の進行度に基づいた

病期分類（病期�，�，�，�A，�B，�S：数字大が

予後不良，ただし，�Sは予後良好）などがある。更に，

Brodeur分類４）によって，Type１予後良好群（自然退縮に

向かうと思われるもの），Type２治療有効群（治療が必要

で化学療法に反応するもの），Type３治療困難群（化学療

法に反応し難いもの）にも分けられる。

　１８MSの１０年間に発見された患児７症例について，各々

の予後因子や分類をまとめたものを表２に示した。症例

A・C・Eは，腫瘍発生部位が予後不良部位であったこと

や，病期が�であったこと等，予後因子に共通点が見ら

れ，Brodeur分類もType２（４２．９％　３/７）であった。ま

た，腫瘍摘出手術も他の４症例に比べて容易ではなかっ

た５）６）。症例B・D・F・Gは，発生部位や病期は異なって

いたが，Brodeur分類ではすべてType１（５７．１％　４/７）で

あった。

　一方，６MS発見患児２１症例のBrodeur分類は，Type２が

４症例（１９．０％　４/２１），Type１が１７症例（８１．０％　１７/２１）

であった。

　近年，マス・スクリーニングで発見される腫瘍は，自

然退縮する可能性が大きいものが多数ではないのか等，

６MSの有効性が疑問視され，検査時期を含めたマス・ス

クリーニングシステムの再検討が行われている。

　今回，検討対象とした１８MSと６MSで発見された症例

のBrodeur分類を見る限り，Type１予後良好群の発見率は

６MSで約８０％であったのに対して，１８MSでは約６０％に

減少しており，１８MSの有効性（Type１発見率が少ないほ

ど効果的なMSである）を示す成績が得られた事から，マ

ス・スクリーニング検査実施時期を検討するための貴重

なデータになると考えられる。
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　表２中の症例FにおけるVMA・HVA値の推移を図２に

示した。本症例は６MSで要精密検査と判断されたものの，

腫瘍は発見されなかったが，VMA・HVA測定値はカット

オフ値以上を継続したため，要経過観察となった。しか

し，保護者の都合により通院を中断した後，１８MSを受検

し，腫瘍が発見され患児と診断された。本症例は，一旦，

VMA・HVA値が低下傾向を示し，カットオフ値以下に

なった後，再び上昇した特異な例であり，無治療経過観

察を行う場合の参考になると考えられる。
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６MS測定値１８MS測定値※２

予後
Brodeur
分　類

予後因子
性別症例 HVA

（μg/mgCRE）
VMA

（μg/mgCRE）
判定HVA

（μg/mgCRE）
VMA

（μg/mgCRE）

DNA
ploidy

N-myc
増幅

嶋田
分類

病期※１腫　　瘍
発生部位

精検依頼時
年 齢

２１．６１４．３陰性１４７．２５３．４生Type２aneuploidなしUH�副腎１Y８M女A

１３．４　８．４陰性３１．４２７．５生Type１aneuploidなしFH�副腎１Y９M女B

２３．０１３．８陰性３１．３１７．２生Type２aneuploidなしFH�副腎１Y９M女C

１７．６　９．３陰性３８．２２９．６生Type１aneuploidなしFH�後腹膜２Y５M男D

１２．８　８．０陰性５７．０２２．８生Type２diploidなしFH�後腹膜１Y９M女E

３６．０１９．４精検６８．９２１．２生Type１aneuploidなしFH�縦隔１Y７M女F

２１．１　９．２陰性３５．３２９．８生Type１aneuploidなしFH�縦隔１Y６M 女G

※１　日本小児外科学会分類による　
※２　精密検査依頼時の測定値　　　
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　今回の検査期間中に１８MS陰性または未受検で発症が

確認された５症例を表３に示した。５症例はすべて６

MS陰性であった。しかも，症例b・cは１８MS受検時も陰

性で，その後４歳５か月と５歳に発症した。また，症例

a・eは，１８MS未受検で，２歳以降に発症した。症例dは

１８MS受検時期に達する前の１歳４か月で発症したが，他

の４症例と比較してVMA・HVA測定値がカットオフ値に

近似しており，非分泌型の神経芽細胞腫であった。また，

５症例のうち２症例が死亡するなど，すべて病期�A，

Type３治療困難群であった。

　５症例の発症時期や病型から，現行のMSでは発見不可

能であることが示され，今後，MSシステム全体の検討が

必要であろう。
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　宮城県で行われた約１０年間の１８MSにおいて，対象児

１２１，８５３名に対し患児７名を発見したが，この検査期間中，

１８MS陰性または未受検で発症した５症例が存在し，うち

２症例が死亡するなどすべて重篤な症例であった。

　しかし，１８MSは，６MSよりType２治療有効群の発見

率が高い上に，精密検査依頼時の高VMA群において陽性

反応適中率が高いなど，１８MSの有効性が示唆された。

　現在，厚生労働省による検査実施時期を含めたマス・

スクリーニングシステムの検討が行われており，今回報

告した宮城県における１８MSの結果は，症例数は少ないも

のの貴重なデータになると考えられる。

　このように，全国的に神経芽細胞腫マス・スクリーニ

ングをめぐる状況に変化が見られ，宮城県においても

１８MSの単独事業が無くなったことから，６MSの対象県

民が有効に受検できるように，更に周知徹底することが

重要である。
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１）社会福祉法人　恩賜財団母子愛育会：改訂版　神経

芽細胞腫マス・スクリーニング，２，２６～３４（１９８９）

２）氏家恭子等：宮城県保健環境センター年報，１９，１６５

～１６８（２００１）

３）氏家恭子，菊地奈穂子，白石廣行，林富，中村潤，

土屋滋：日本マス・スクリーニング学会誌，１２，１，４７

～５１（２００２）

４）Brodeur GM，Nakagawara A:Molecular basis of clinical 

heterogeneity in neuroblastoma，Am J Pediatr Hematol 

Oncol １４，１１１～１１６（１９９２）

５）Hayashi Y，Ohi R，Yaoita S，Nakamura M，Kikuchi Y，

Konno T，Tsuchiya S and Shiraishi H:Problems of 

neuroblastoma screening for ６ month olds and results of 

second screening for １８ month olds， J Pediatr Surg，

３０，４６７～４７０（１９９５）

６）林富，大井龍司，中村潤他：神経芽腫１８ヶ月二次ス

クリーニング（二次マス）発見５例と二次マス陰性後

発症２例の検討，平成９年度厚生省心身障害研究，７２

～７５（１９９７）
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マス・スクリーニング測定値発症時

予後
Brodeur
分　類

予後因子

性別症例 HVA
（μg/mgCRE）

VMA
（μg/mgCRE）

判定
６MSHVA

（μg/mgCRE）
VMA

（μg/mgCRE）

N-myc
増幅

嶋田
分類

病期※１部位
発症
年齢 １８MS

１７．９１２．９陰性６MS
　６７．８　９．３死Type３１００以上UH�A副腎２Y４M男a

未受検１８MS

１９．４　８．７陰性６MS
４１３．１２６４．５死Type３３０UH�A副腎４Y５M男b

２０．２　６．８陰性１８MS

１４．４１０．８陰性６MS
２２０．８５８６．５生Type３なしUH�A副腎５Y０M男c

１７．９１１．０陰性１８MS

１９．５　９．１陰性６MS
　２７．６　１４．３生Type３１００FH�A副腎１Y４M男d

受検時期に達せず１８MS

２３．６１４．７陰性６MS
３２９．６２４７．２生Type３なしUH�A副腎２Y５M女e

未受検１８MS

※１　日本小児外科学会分類による　
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　近年，遺伝子組換え技術を応用した作物が米国，カナ

ダ等で栽培され，我が国でも遺伝子組換え体作物及びそ

れらを原料とした加工食品が流通している。国では消費

者の高い関心のなか，平成１３年４月から遺伝子組換え食

品の安全性審査を義務付け，組換え食品等の安全性確認

のシステムを作ると同時に，遺伝子組換え作物を使用し

た食品に関して表示制度を設けた。１）平成１３年３月には

「組換えDNA技術応用食品の検査方法について」を通知

し２），安全性未審査食品及び安全性審査済み食品の適正

表示を確認するための検査方法を示した。

　通知では安全性未審査食品検査はラテラルフロー法，

定性PCR法，安全性審査済み食品検査ではELISA法，定

量PCR法を用いるとされている。しかし，ラテラルフロー

法やELISA法はタンパク質を検査対象とするため，材料

を加工する間に物理化学的変化を受けた食品中の組換え

体タンパク質の検出感度が低下すると考えられる。そこ

で我々は組換え遺伝子を増幅するPCR法を採用し，DNA

抽出方法やDNA抽出前の処理方法について検討したの

で報告する。
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　ラウンドアップ・レディ大豆（RRS）をそれぞれ５％，

１％，０．５％，０％含有する大豆粉末４件及び市販の豆

腐９件を検査対象とし，大豆粉末は１検体３点並行で，

市販豆腐は１検体２点並行で検査を実施した。
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　トウモロコシ粉末３件及び市販のトウモロコシ加工品

（スナック菓子）１０件を検査対象とし，トウモロコシ粉

末は１検体のみ，スナック菓子は１検体２点並行で検査

を実施した。

　なお，スナック菓子はDNA抽出量が少なかった２検体

と，多量にDNAが抽出できた１検体について，試料その

もの，前処理として５分間６０℃の湯洗いを２回実施し遠

心したもの，５分間６０℃ の湯洗いを２回実施後エーテ

ルで油分を除去し遠心したもの，さらに試料をエーテル

処理後遠心したものの４系列に分けてシリカゲル膜法を

用いてDNA抽出を行い比較した。
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　大豆粉末，トウモロコシ粉末はそのまま２�を試料と

した。豆腐はビニール袋内で均一にすり潰し，その２�

を試料とした。スナック菓子はチョコレート等のコー

ティングがある部分を除去し１２０�秤量後粉砕し，うち２
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An Examination of Genetically Modified Foods with PCR Procedure

渡邉　節　　佐々木　美江　　山口　友美　
後藤　郁男　　畠山　敬　　齋藤　紀行　　
白石　廣行＊１　　　　　　　　　　　　　　

Setsu WATANABE，Mie SASAKI，Yumi YAMAGUCHI
Ikuo GOTO，Takashi HATAKEYAMA，Noriyuki SAITO　
Hiroyuki SHIRAISHI　　　　　　　　　　　　　　　　

キーワード：遺伝子組換え作物，PCR，DNA抽出

Key Words：Genetically Modified Organism，PCR，DNA extraction  

　遺伝子組換え食品の検出技術を確立するため，国の通知に準じて大豆粉末，豆腐，トウモロコシ粉末及びスナック

菓子を対象に組換え遺伝子の検出を行うと共に，DNA抽出方法の検討を行った。その結果，安全性未審査食品におい

てもPCR（Polymerase Chain Reaction）法による定性感度は０．５％含有の検出が可能であった。また，シリカゲル膜法

がCTAB（Cetyl trimethyl ammonium bromide）法に比較し食品の種類に関係なく高率に抽出可能であった。さらに，水

分含量が多い豆腐や加工工程で精製，加熱，添加物等があるスナック菓子ではDNAを抽出する前に検体をエーテル処

理することにより抽出量が増加することが明らかとなった。

＊１　現　�宮城県公衆衛生協会



�を試料とした。試料からのCTAB法並びにシリカゲル

膜法によるDNA抽出手順を図１に示した。DNA量の算

出は，DNA抽出液から１０μlを採り，精製水９０μlを加え

て紫外線可視分光解析システム（ベックマン社　DU６５０）

を使用し吸光度（１０倍希釈）を測定した。OD２６０nm及び

OD２８０nmの値からDNA濃度（OD２６０nm値×５０×希釈倍

率）及びDNA純度（OD２６０nm/OD２８０nm）を計算し，定

性用として１０ng/μlとなるように希釈して用いた。
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　DNA抽出液はレクチン遺伝子（Le１-n０２，Le１-Taq）

をプライマーとしてPCRを行い，大豆特有の内在性遺伝

子を確認した後，組換え体遺伝子をP３５S及びRRSプライ

マーを用いて検出した。PCRの反応液は通知に準じて１

検体当たり１０×PCR Buffer２．５μl，２mM dNTP mixture２．５

μl，２５mM MgCl２溶液１．５μl，２０μM primer５'溶液０．２５

μl，２０μM primer３'溶液０．２５μl，Ampli Taq ０．１２５μl，

精製水１５．３７５μl，試料DNA溶液２．５μl,　全量２５μlで定

性を行った。PCRは，９５℃・１０分反応後，９５℃・３０秒，

６０℃・３０秒，７２℃・３０秒を１サイクルとして４０サイクル

増幅後，７２℃・７分保った。PCR増幅反応液は２．５％アガ

ロースゲル電気泳動により分離し，DNA増幅バンドをエ

チレンブロミドで染色し，電気泳動パターンを確認した。
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　DNA抽出液はZEIN遺伝子（Zein n-５'，Zein n-３'）をプ

ライマーとしたPCRを行いトウモロコシ特有の内在性遺

伝子を確認後，通知に準じてCBH１st（CaM０３-５'，CBH０２-

３'）CBH２nd（Cry９C-５'，３５Ster-３'）のプライマーで組換え

遺伝子を検出した。以下は大豆と同様に行った。なお，

内在性遺伝子が確認できなかった検体については組換え

体の検出を行わなかった。
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　遺伝子組換え体豆腐について，RRSプライマーでPCR

を行い，PCR生成物についての全塩基配列をシーケンス

（パーキンエルマー社：３１０ Genetic Analyser）を使用し，

ダイターミネーター法で解析した。
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�CTAB法 �シリカゲル膜法
　　粉砕試料 　　粉砕試料　
　　　　CTAB緩衝液 　　　　API緩衝液，RNaseAを加え混和
　　　　５５℃３０分放置　撹拌　 　　　　６５℃１５分　
　　均質化溶液 　　　　AP２緩衝液
　　　　フェノール／クロロホルム混合液 　　　　氷上５分　３０００×�　５分
　　　　懸濁　７５００×�　１５分 　　上清
　　水層 　　　　２回に分けて負荷
　　　　クロロホルム／イソアミルアルコール混合液 　　QIAShredder spim column
　　　　懸濁　７５００×�　１５分 　　　　負荷毎１００００×�　４分
　　水層 　　溶出液
　　　　等容量イソプロピルアルコール 　　　　１.５倍量AP３緩衝液・エタノール
　　　　混和　７５００×�　１０分　上清捨てる 　　　　混合液を数回に分けて負荷
　　沈殿 　　mini spin column
　　　　７０%エタノール 　　　　１回の負荷毎に１０００×�　１分
　　　　７５００×�　１分 　　　　溶出液を捨てる　　
　　沈殿 　　　　AW緩衝液を捨てる
　　　　２～３分真空乾燥 　　　　１回の負荷毎に１０００×�　１分
　　　　TE緩衝液　混和後１５分放置　混和完全溶解 　　　　溶出液を捨てる
　　　　RNaseA　３７℃３０分 　　　　mini spin columnを１００００×�　１５分
　　　　CTAB緩衝液 　　　　６５℃の水７０μlずつ負荷１００００×�　１分
　　　　クロロホルム／イソアミルアルコール懸濁 　　　　水を再度７０μl負荷

　　　　７５００×�　１０分　上清捨てる 　　DNA抽出溶液
　　水層
　　　　イソプロピルアルコール
　　　　混和　７５００×�　１０分　上清捨てる
　　沈殿
　　　　７０％エタノール
　　　　７５００×�　１分　
　　沈殿
　　　　２～３分真空乾燥
　　　　水５０μl

　　DNA抽出溶液 ������������������������� （厚生労働省　食発第１１０号通知より抜粋）
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　遺伝子組換え体含有が５％，１％，０．５％及び０％と

明確な検体についてPCR法で遺伝子の検出を実施した。

図３にRRSプライマーを用いた結果を示した。遺伝子組

換え体含有が０．５％以上の検体から検出が可能であり，

DNA含有量に比例してバンドに濃淡が認められた。さら

に，対象のDNA部位とPCR産物の塩基配列が同一である

ことはPCR産物のシーケンスを実施し，組換え部分と一

致することを確認した。
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　大豆粉末，豆腐，トウモロコシ粉末，スナック菓子か

らのDNA抽出をCTAB法及びシリカゲル膜法の２法で実

施した結果を表１に示した。シリカゲル膜法ではすべて

の検体から抽出できたが，CTAB法では高濃度のDNA量

が抽出できた検体がある一方，PCR法の検査に必要な

１０ng/μlを抽出できない検体もあった。

����������	
���

大豆粉末，豆腐，トウモロコシ粉末及びスナック菓子の

組換え遺伝子検査をシリカゲル膜法とCTAB法の２法で

DNAを抽出し実施した結果を表２，表３，表４，表５

に示した。複数並行で行ったものは，一点でも検出した

場合を組換え遺伝子陽性とした。はじめにDNA抽出溶液

が種特異性のある内在性遺伝子を含んでいることを確認

し，次にそれぞれの組換え遺伝子用プライマーを用いて

組換え遺伝子の検出を行ったが，豆腐検体番号１，２，３

及び５から組換え遺伝子を検出した。また，スナック菓

子の検体番号３，４及び１０のCTAB法によるDNA抽出溶

液からは，内在性遺伝子が２点とも確認できず組換え遺

伝子検査はできなかった。それに対してシリカゲル膜法

では２点中１点で内在性遺伝子が確認でき，組換え遺伝

子検査が可能であった。確認できた検体からは安全性未

審査食品のスターリンクは検出しなかった。
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＋：陽性　－：陰性　

４３２１試料番号抽出方法

＋＋＋＋Le１n０２

CTAB法１ －＋＋＋P３５S

－＋＋＋RRS

＋＋＋＋Le１n０２

CTAB法２ －＋＋＋P３５S

－＋＋＋RRS

＋＋＋＋Le１n０２

CTAB法３ －＋＋＋P３５S

－＋＋＋RRS

陰性陽性陽性陽性判　　定

４３２１試料番号抽出方法

＋＋＋＋Le１n０２
シリカゲル

膜　法　１
－＋＋＋P３５S

－＋＋＋RRS

＋＋＋＋Le１n０２
シリカゲル

膜　法　２
－＋＋＋P３５S

－＋＋＋RRS

＋＋＋＋Le１n０２
シリカゲル

膜　法　３
－＋＋＋P３５S

－＋＋＋RRS

陰性陽性陽性陽性判　　定

��������	


DNA純度平均抽出量
（ng/μl）

DNA抽出範囲
（ng/μl）検体数検体名方法

１．９６～２．５４　７１．９４７．９～　９４．１１２大 豆 粉 末

シリカゲル膜法
１．７６～１．９８　４２．１１９．３～　６２．７１８豆　 　 　 　 腐

１．７６～１．８２　６６．８６３．７～　６８．９　３トウモロコシ粉末

１．２８～１．６４　４５．１２１．２～　８８．１２０ス ナ ッ ク 菓 子

１．７１～２．３４１３７．３６０．２～２１８．６１２大 豆 粉 末

C T A B 法
０．７１～２．７８　１４．９　３．８～　３５．２１８豆　 　 　 　 腐

１．５１～１．７７　４９．９３８．８～　５５．９　３トウモロコシ粉末

０．９１～１．７０　６７．６１０．１～１８３．５２０ス ナ ッ ク 菓 子
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＋：陽性　－：陰性　／：検査不要　
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　スナック菓子ではDNAを抽出できない検体が多かっ

たことから，スナック菓子４，６，８の検体を粉砕後湯

洗いあるいはエーテル脱脂の前処理を行い，DNA抽出量

の比較を検討した結果を表６に示した。スナック菓子４

はコーン，植物油，砂糖，食塩のみの単純な油処理で作

られており，原料そのままあるいはエーテル処理がDNA

抽出に適していた。また，スナック菓子８はコーンの他

ソース，チーズ，乳製品や魚肉エキス等の２４種類，スナッ

ク菓子６はコーンの他，ソース，砂糖等１０種類と多くの

材料で作られていたが，エーテル処理することでDNA抽

出量が増加する傾向が認められた。

－62－
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９８７６５４３２１試料番号抽出方法
＋＋＋＋／＋＋＋＋Le１n０２

CTAB法１ ＋＋＋＋／－＋＋＋P３５S
／／－－／／＋＋＋RRS
＋＋＋＋＋＋＋＋Le１n０２

CTAB法２ －－－－－－－－P３５S
／／／／／／／／RRS
陰性陰性陰性陰性陰性陰性陽性陽性陽性判　　定
９８７６５４３２１試料番号抽出方法
＋＋＋＋＋＋＋＋＋Le１n０２

シリカゲル膜法１ －－－－－－－－－P３５S
／／／／／／／／／RRS
＋＋＋＋＋＋＋＋＋Le１n０２

シリカゲル膜法２ －－－－＋－＋＋＋P３５S
／／／／＋／＋＋＋RRS
陰性陰性陰性陰性陽性陰性陽性陽性陽性判　　定

＋：陽性　－：陰性　／：検査不要　

３２１試料番号抽出方法

＋＋＋ZEIN

CTAB法 －－－CBH１st 

／／／CBH２st 

陰性陰性陰性判　　定

＋＋＋ZEIN

シリカゲル膜法 －－－CBH１st 

／／／CBH２st 

陰性陰性陰性判　　定
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１０９８７６５４３２１試料番号抽出方法
＋＋＋＋＋＋＋ZEIN

CTAB法１ －－－－－－－CBH１st 
／／／／／／／CBH２st 
＋＋＋＋＋＋ZEIN

CTAB法２ －－－－－－CBH１st 
／／／／／／CBH２st 

／陰性陰性陰性陰性陰性／／陰性陰性判　　定
１０９８７６５４３２１試料番号抽出方法

＋＋＋＋＋＋＋＋＋ZEIN
シリカゲル膜法１ －－－－－－－－－CBH１st 

／／／／／／／／／CBH２st 
＋＋＋＋＋＋＋＋＋ZEIN

シリカゲル膜法２ －－－±－±－－－CBH１st 
／／／－／－／／／CBH２st 
陰性陰性陰性陰性陰性陰性陰性陰性陰性陰性判　　定

＋：陽性　－：陰性　±：疑陽性　／：検査不要　
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　市販品の遺伝子組換え食品の検出法の技術確立を目的

として，大豆とトウモロコシを検査対象に組換え遺伝子

検出を行った。組換え遺伝子検査には定性法と定量法が

示されているが，今回我々は安全性未審査食品に対して

用いられる定性法を行った。その結果，遺伝子組換え体

の含有量が明確な大豆粉末において０．５％以上の検体か

ら組換え遺伝子が探知でき，PCR法が安全性未審査食品

の検査に有用であることが確認できた。このことから，

今回検査した市販豆腐で「遺伝子組換え大豆は不使用」

と表示されていた４件が陽性と確認されたことは，

０．５％以上の組換え体含有があったと推測された。現在の

表示記載は，遺伝子組換え農作物と非遺伝子組換え農作

物を生産，流通及び加工の各段階で管理者が分別生産流

通管理し，その旨を証明する書類を確認した上で行われ

ている。この分別生産流通管理が適切に行われている場

合は，意図しない混入があったとしてもおおむね５％以

下とされている。今回，PCR法の検出感度は０．５％以上で

あったが，定性検査のため法律上規制を受ける５％を越

え含有していたかは確認できなかった。海外依存の食品

が増えている現状では，食の安全を確保するため定量検

査を行い，適正表示を確認する必要があると思われた。

　一方，トウモロコシ粉末及びスナック菓子では安全性

未審査のスターリンクの遺伝子組換え体は検出されなか

った。大豆粉末とトウモロコシ粉末は原料に近い形態で，

DNAを大量に純度も高く抽出できたが，加工食品のス

ナック菓子での抽出は量及び純度も低い傾向であった。

これは食品加工工程中の加熱，pH，油分，他のタンパク

質等添加物によりDNA自体の断裂や消失，あるいはDNA

抽出溶液に不純物が残存した結果と考えられた。そのた

め，遺伝子検出では食品からいかに高純度かつ高濃度の

DNAを抽出するかが重要であると思われ，抽出効率を比

較するため、通知のCTAB法とシリカゲル膜法の２法を

検討した。

　試料中のタンパク質を変性・除去後，DNAをエタノー

ル析出し回収するCTAB法は，原料や原料に近い形状を

示す試料からDNAを多量に抽出可能であった。しかし，

検体間でのばらつきが大きいこと，加工品からの抽出量

が少ないこと，有機溶媒を使用する上，手技が煩雑で長

時間を要するなどの短所も認められた。

　一方，シリカゲルメンブランにDNAを吸着させるシリ

カゲル膜法は，加工品においてもPCRを実施するに十分

なDNA量が抽出可能であること，純度の高いDNAが抽出

できること，抽出方法が簡便である等の長所があり，通

常検査での有用性が示された。

　次に，加工工程の多いスナック菓子では，シリカゲル

膜法でもDNA抽出の効率が低いことから，粉砕後湯洗い

やエーテル処理と脱塩，脱脂等添加物の除去を試みた。

その結果多くの食材が使用されているスナック菓子の複

合食品からのDNA抽出は，何らかの前処理が抽出量を増

加させると考えられ，今後さらに検討する必要があろう。

� � � �

１）平成１２年３月３１日付農林水産省告示第５１７号「遺伝

子組換えに関する表示に係る加工食品品質表示基準第

７条第１項及び生鮮食品品質表示基準第７条第１項の

規定に基づく農林水産大臣の定める基準

２）平成１３年３月２７日付食発第１１０号「組換えDNA技術

応用食品の検査方法について」

��������	
� （ng/μl）　

エーテル湯洗い＋エーテル湯洗い前処理なしスナック菓子

２８．８　３．７　４．５３２．３�４

４１．０１６．８８２．７３５．１�６

２５．４１０．１１７．１１５．８�８
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　レジオネラ症は，主に高齢者や免疫力の低下している

易感染者がレジオネラ属菌の感染によって引き起こす日

和見感染症で，高齢化社会では重要な感染症の一つであ

る。国内の発生は，平成１２年に８３件，平成１３年に１５１件

確認され，宮城県内では平成１２年，１３年にそれぞれ３名

の患者が報告されている。レジオネラ症の感染源は２４時

間風呂あるいは温泉・入浴施設１）または空調などである

が，近年の生活の多様化と共にこれらの設備や施設が拡

大し，社会的にも本感染症の発生動向には注意が払われ

ている。この背景のなか，平成１３年３月に静岡県の複合

レジャー施設で，同年６月に茨城県の入浴施設で，また

平成１４年１月には東京都内の公衆浴場が感染原と疑われ

る，レジオネラ肺炎による死者が確認されるなど，レジ

オネラ属菌による事件が相次いで発生し，本感染症に対

する行政サイドの対策の不備が明らかとなっている。

　そこで多くの温泉地が存在している宮城県では，行政

と検査が一体となり温泉施設での感染防止対策を模索し，

平成１２年度から「温泉施設におけるレジオネラ属菌の生

息調査」を実施してきた。平成１２年度は，３０施設１０１件

の温泉水について調査を行い，約４０％の浴槽水からレジ

オネラ属菌を検出すると共に，レジオネラ属菌と水垢の

関連性について考察した。今年度は新たな施設を加えて，

レジオネラ属菌の生息実態調査を実施した。また，レジ

オネラ属菌除去方法を検討事項に加え，継続調査を実施

し，更に，水垢中のアメーバとレジオネラ属菌の関係に

ついて詳細に調査するため，浴槽水中のアメーバ生息調

査を併せて実施したので報告する。
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　平成１２年度（第�期調査）にレジオネラ属菌が検出さ

れた１７施設と，新たに加えた４施設の合計２１施設を対象

とし，６月（第�期調査）と１１月（第�期調査）の２回

にわたり実施した。各施設の貯湯タンク・注湯口・浴槽

から各々温泉水を採取すると共に浴槽周辺のふきとりも

行い検体とした。なお，第�期，第�期調査での検体数

は，温泉水が１１３件，ふきとりが６５件であった。検査項

目は昨年と同様にpH，水温，一般細菌数，ECについて実

施した。

������ � � �

　第�期，�期調査後，保健所にレジオネラ属菌を除去

するための薬剤処理，水垢（アメーバ）の除去等の施設

への指導を依頼し，施設において実施後，レジオネラ属

菌の検出状況を再確認した。
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　レジオネラ属菌の検出及び培養後の同定は昨年と同様

に行った。ただし，分離培地はWYO培地にMWY培地

（自家調整）を加えて行った。
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　アメーバの生息調査は２０施設４５浴槽を対象に，検出方

法は図１の「新版レジオネラ症防止指針」に基づき実施

した。すなわち，大腸菌塗抹培地は大腸菌を予め６０℃で

不活化し，無栄養寒天培地に塗布して作製した。アメー

バ検査の検体として浴槽水は，原水あるいは５０倍濃縮し

た１ｍLを大腸菌塗抹培地に塗布して３０℃ で培養した。

培養中は毎日，顕微鏡で観察し，プラーク形成が認めら

れた場合，アメーバ陽性とした。

－64－
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Isolation of Legionella Species from Hot Springs in Miyagi Prefecture

佐々木　美江　　山口　友美　　畠山　敬　
渡�　節　　齋藤　紀行　　白石　廣行＊１　

Mie SASAKI，Yumi YAMAGUTI，Takashi HATAKEYAMA
Setsu WATANABE，Noriyuki SAITO，Hiroyuki SHIRAISHI 

キーワード：レジオネラ，アメーバ，水垢，PFGE

Key Words：Legionella ，Amoeba，Fur，PFGE

　昨年度，レジオネラ属菌が検出された施設について清掃方法や殺菌方法を指導した後に，継続調査したところ良好

な結果が得られた。また，アメーバが検出された浴槽からはレジオネラ属菌が高率（７１％）に検出されることが確認

された。

＊１　現　�宮城県公衆衛生協会
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　DNA解析はパルスフィールドゲル電気泳動（PFGE）

を国立感染研究所２）の方法に準じて行った。
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　レジオネラ属菌の検出状況を新規施設，継続施設別に

図２に示した。レジオネラ属菌は，全施設で見ると温泉

水からは４８％，ふきとりからは４０％検出された。しかし，

新規施設，継続施設別に結果を比較すると，継続施設の

温泉水からは４３％，新規施設では６３％と新規施設の検出

率が高くなった。一方，ふきとりでは両施設ともほぼ同

じ検出率であった。
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　平成１２年度の調査（第�期調査）でレジオネラ属菌が

検出された１６施設について，行政指導と平行して第�期，

�期調査を継続して実施した。その結果，１６施設のうち

図３に示すようにレジオネラ属菌陽性の施設は第�期調

査で１０施設（６３％），第�期調査では７施設（４４％）と

明らかに減少傾向が認められた。
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　今回，レジオネラ属菌の検出と同時に実施したアメー

バ検査の結果，図４示すようにアメーバは４５浴槽中１４浴

槽（３１％）から検出された。更にレジオネラ属菌の検出

率とアメーバの検出状況を比較すると，アメーバが検出

された１４浴槽中１０浴槽（７１％）から，アメーバが検出さ

れなかった３１浴槽中７浴槽（２３％）からレジオネラ属菌

が検出され，アメーバが生息する浴槽から高率にレジオ

ネラ属菌を検出した。（図５）
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　検出されたレジオネラ属菌の菌種は９５％がL.pneum-
ophila ，他にL.bozemanii ，L.micdadii ，Legionella sp であっ
た。なお，L.pneumophila 血清群は，血清群４，５が多く
検出された。（図６）
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　同一源泉のA・B施設とそれぞれ源泉が異なるCとD施

設から分離されたL.pneumophila 血清群６の１３菌株につ
いてDNA解析を行い，その泳動パターンを図７，８に示

した。なお，A施設においては，a，b浴槽から分離した

菌株を対象とした。

　A施設のa浴槽でPFGEパターンを比較すると第�期調

査で検出された１から４菌株は同一パターンを示した。

第�期調査では検出した５，６菌株間では同一であったが，

前述の１～４菌株とはPFGEパターンは異なっていた。

次にb浴槽からは第�期，�期調査で検出された７，８菌

株間では異なっていたが，７菌株はa浴槽の第�期調査

で検出された１～４菌株と一致していた。

　次に，B施設の同一浴槽から異なる調査時期に検出さ

れた１，２，３菌株は，同一パターンを示した。なお，源

泉の異なるC，D施設から検出された菌株とは，異なるこ

とも確認された。
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　近年，公衆浴場・温泉などを利用後，レジオネラ症を

発症する事例報告が報告されている。平成１４年７月，宮

崎県日向市で，温泉からの感染が疑われる患者２４２名（２

名死亡）の集団感染も報道されており，温泉施設での感

染事故防止の方策は急務である。そこで，行政と検査と

が一体となって感染防止策を模索するため，宮城県では

平成１２年度からレジオネラ属菌調査事業を実施している。

その結果，調査した半数近い温泉水からレジオネラ属菌

が検出され，他県と同様に汚染していることが明らかに

なった３）。今年度の新たな調査施設は４施設とし，昨年

レジオネラ属菌が検出された１７施設については，継続し

て生息実態調査を行うと共に薬剤処理，水垢（アメーバ）

の除去等で汚染を防止することが可能か検討した。生息

実態調査では，昨年と同様に温泉水４８％，ふきとり４０％

からレジオネラ属菌が検出された。しかし，昨年レジオ

ネラ属菌が検出された１６施設に対して協力を依頼し，薬

剤処理や水垢（アメーバ）の除去，電動ブラシによる物

理的な清掃等を指導し，その後，６月（第�期調査）と

１１月（第�期調査）の２度にわたり継続して検査を行っ

たところ，第�期調査は６３％，第�期調査では４４％とレ

ジオネラ属菌の検出率が明らかに減少する傾向が見られ

－66－
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○：菌株７は第�期調査で検出　　
　：菌株４，８は第�期調査で検出
△：菌株５，６は第�期調査で検出
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○：菌株１は第�期調査で検出　　
　：菌株４，５は第�期調査で検出
△：菌株２，３は第�期調査で検出
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た。これは電動ブラシなどによる清掃や換水ろ過装置を

薬剤によって処理し，水垢（ぬめり）等を排除したため

と考えられた。

　また，今回の調査でレジオネラ属菌の検出と同時にア

メーバの検出を試みた結果，３０％の浴槽からアメーバが

検出され，その浴槽の７０％からレジオネラ属菌が検出さ

れた。レジオネラ属菌は浴槽水中では発育せず，特定の

アメーバ内で増殖すること５）が知られている。昨年の

我々の調査でも水垢（アメーバ）から高率にレジオネラ

属菌を検出すると供に４），水垢にはアメーバが関与して

いることを明らかにした。これらの調査成績からレジオ

ネラ属菌の増殖を防ぐには水垢の清掃が第一義的な対策

と考えられた。そこで浴槽の化学的殺菌に加え，電動ブ

ラシの使用あるいは配管の清掃電動ブラシの使用あるい

は配管の清掃を実施することが，レジオネラ属菌の汚染

防止に有効であると推測された。

　次にPFGE解析の結果，同一浴槽から異なる時期に検出

されたL.pneumophilla の同一血清群の菌株は，同一パ
ターンを示していた。このことは，浴槽の清掃等が不完

全で同一菌株が生存していたと推測され，汚染原因の追

求にPFGE解析は有用であると考えられた。すなわち，

同一施設の異なる浴槽から同じPFGEパターンが検出さ

れた場合は，貯湯タンクまたは配管など浴槽に温泉水が

注水される前の共通する部分を汚染と捉え，これに対し

て，検査時期ごとに異なるPFGEパターンである場合は，

新たなレジオネラ属菌が混入していると推定し，対策を

講じることが可能であろう。今後，更に行政指導と協力

して調査を進めたいと思う。
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�　レジオネラ属菌の増殖には，アメーバが関与してい

ることが確認された。

�　物理的な清掃と薬剤処理を併用することはレジオネ

ラ属菌の除去に有用と考えられた。

�　同一血清型であっても様々なPFGEパターンが得ら

れることから，レジオネラ属菌においてもPFGE解析は

有用であった。
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　本調査を行うにあたり生活衛生課環境衛生班，大崎保

健所環境公害班，仙南保健所環境公害班の担当職員の

方々に多大なるご協力を賜り深く感謝します。
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　ビブリオ・バルニフィカス（Vibrio vulnificus ：Vv）
は腸炎ビブリオ（Vibrio parahaemolyticus ：Vp）と同じ
ビブリオ属に分類される海洋細菌である。Vvによる感染

症はVpと同様，魚介類の喫食により発症し，重篤な場合

は急激な壊死性筋膜炎から敗血症を起こし死に至る。我

が国での患者発生は過去２０年間で約１００件と少ないが，韓

国では年間約３５件１），米国では年間約９０件の発生が報告

されている２）。昨年，熊本県内で７月から１０月にかけて

魚介類の生食を原因とするVv感染患者が８名発生し３

名が死亡３），また静岡県内でも１名の患者が発生し死亡

している。Vv感染のハイリスク群として肝疾患あるいは

糖尿病等の基礎疾患保有者が挙げられており，前述の死

亡患者はいずれも肝臓障害の持病を持っていた。我が国

には，ハイリスク群となるＣ型肝炎ウイルス感染者１００～

２００万人，Ｂ型肝炎ウイルス感染者１２０～１４０万人，糖尿

病患者７００万人，大量飲酒者２００万人，がいると推計され

ている４，５）。また，日本人の食習慣に魚介類の生食があ

ることからVv感染症が発生する可能性はこれまで確認

された数字より高いと考えられる。

　そこで，宮城県内におけるVv感染症の発生予防の資料

に供すること目的として，県内の沿岸部のVv生息状況を

定期的に１定点の海水・海泥について，また市中流通魚

介類のVv汚染状況調査を市販魚介類についてVv検索を

実施した。なお，Vpの検出状況についても同時に調査し

た。
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　調査は平成１３年４月から平成１４年３月まで行った。た

だし，食品についてのVv検査は６月から，海水・海泥に

ついてのVv検査は７月から実施した。
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�　海水・海泥

　　宮城県名取市閖上の汽水域（増田川河口）を検査定

点とし，月に１度，海水約５００ml，海泥約１００ｇを採取

しこれを検体とした。

�　市販魚介類食品

　　月に１度，小売店よりアジ２件，アサリ２件，県内

産海産物（ホタテ，ホヤ等）１件を購入し検査対象食

品とした。更に，Vp食中毒事例等で搬入された県内産

の魚介類の一部についても検査対象検体とした。
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�　使用培地：海水・海泥の増菌用としてアルカリペプ

トン水培地（APW），分離用としてTCBS，mCPC

（Cellobiose-PolymyxinB-Colistin　変法寒天，日水製

薬）培地を，確認用として３％食塩加TSI及びLIM，

０，６，８，１０％食塩加ペプトン水（食塩耐塩試験），

及びアラビノース培地を用いた。

�　海水：海水１００mlにAPW粉末２ｇを加えこれを原液

とし，原，１０倍，１００倍（場合によっては１０００，１００００

倍）希釈液について各３本をMPN管で培養した。翌日，

各MPN管からTCBS及びCPC培地でVv及びVpを分離し，

菌株の生化学的性状確認を行った結果を基に１００ml当

－68－
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Isolation of Vibrio vulnificus from Sea-food，Sea-water and Sea-mud in Miyagi Prefecture

齋藤　紀行　　佐々木　美江　　山口　友美　
畠山　敬　　渡邊　節　　白石　廣行＊　　　　

Noriyuki SAITO，Mie SASAKI，Yumi YAMAGUCHI　　　　　　　
Takashi HATAKEYAMA，Setsu WATANABE，Hiroyuki SHIRAISHI

キーワード：ビブリオ・バルニフィカス，市販魚介類，海水・海泥

Key Word：Vibrio vulnificus ，Sea-food，Sea-water，Sea-mud

　基礎疾患を有するヒトへ重篤な感染を起こすビブリオ・バルニフィカスの宮城県内の生息状況と流通魚介類汚染実

態を明らかにするため，県内沿岸部１定点の海水・海泥を定期的に採取，また魚介類を定期的に購入し菌検出を行っ

た。その結果，定点では７月から９月の海水・海泥から，また県内産のアサリ３件からVvが検出され，宮城県内の沿

岸部にもVvが生息することが確認された。

＊　現　宮城県公衆衛生協会
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たりのMPN値を算出し，菌数とした。

�　海泥：海泥２０ｇをAPW１８０mlに加えこれを１０倍液と

し，１００倍，１０００倍の希釈液を調整し，海水と同様に

してVv，Vpの１ｇ当たりの菌数（MPN値）を求めた。

�　食品：それぞれの検体（アジのエラ，アサリのむき

身，ホタテの中腸腺，ホヤのむき身）２５ｇをPBS ２２５ml

に添加し袋の上から手揉みにより混和させ，これを１０

倍希釈液とした。更にアルカリ性ペプトンで希釈を行

い海水と同様にしてVv，Vpについての１ｇ当たり菌数

（MPN値）を求めた（生食用魚介類の成分規格規準に

よる）。

�　菌種の同定：分離した菌株はそれぞれの確認培養で

の生化学的性状試験よりVv，Vpの菌種を確認し，Vp

は市販抗血清（デンカ生研）でO，K抗原を，Vvは国

立感染症研究所より分与された血清でO抗原型を決定

した。

�　遺伝子検索：ＰＣＲ法によりVvの菌株はVv特異溶血

毒素遺伝子VVh６）を，Vpは特異遺伝子LDH７）の確認を

行った。 
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　市中に流通しているアジ，アサリ及びその他の食品に

ついてVp及びVvの汚染状況調査を行いMPNの結果を表

１に示した。また，食品別のVp及びVvの検出状況を表

２・表３に示した。アジはいずれも県外産で，Vpは８～

１１月に検査した８検体のうち５検体から検出されたが，

MPN値は３．６～１５と低値であった。一方，Vvはいずれの

アジ検体からも検出されなかった。アサリは主に県内産

であり，Vpは７～９月の６検体全てから検出され，その

うち９月の１検体はMPN値が２４０と高値を示した。一方，

Vvは県内産の７月の１検体と９月の２検体から検出さ

れた。次に，県内産海産物を中心に２０検体について調査

を行った結果，Vvは全く検出されなかった。しかし，７

月に発生した食中毒事件の原因食品であった「タコ」の

VpMPN値が９３で，TDH陽性の血清型O３：K６が検出さ

れた。更に，１０月に食中毒関連関連食品として調査した

「かき」３検体のうち，１検体からMPN値４６０と高値を

示すTDH陽性のO３：K６株が検出された。
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Vp（MPN）
（MPN/g）

Vv（MPN）
（MPN/g）検体種類

検体採取日
平成１３～１４年

＜３＜３ア ジ

６月
＜３＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ホ タ テ
９３＜３た こ

７月

１４＜３ア サ リ
２３９.１ア サ リ
＜３＜３ア ジ
＜３＜３イシモチ
３.６＜３ホ タ テ
＜３＜３ホ タ テ

８月

＜３＜３ホ タ テ
３.６＜３ア ジ
９.１＜３ア ジ
３.６＜３ア サ リ
２３＜３ア サ リ
＜３＜３ホ ヤ
０.７２＜３ホ タ テ

９月

０.３＜３ホ タ テ
３.９＜３ホ タ テ
０.３６＜３ホ タ テ
０.９１＜３ホ タ テ
＜３＜３ア ジ
３.６＜３ア ジ
２４０３.６ア サ リ
９３６.２ア サ リ
３.６＜３ホ タ テ
＜３＜０.３ア ジ

１０月

１５＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
９３＜３か き
４６０＜３か き
９３＜３か き
＜３＜３ア ジ

１１月
９.１＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３か き
＜３＜３ア ジ

１２月
＜３＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３か き
＜３＜３ア ジ

１月
＜３＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３か き
＜３＜３ア ジ

２月
＜３＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３か き
＜３＜３ア ジ

３月
＜３＜３ア ジ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ア サ リ
＜３＜３ホ タ テ
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総計３月２月１月１２月１１月１０月９月８月７月６月

０/１９０/２０/２０/２０/２０/２０/２０/２０/２０/１０/２ア　ジ

３/２００/２０/２０/２０/２０/２０/２２/２０/２１/２０/２アサリ

０/２００/１０/１０/１０/１０/１０/３０/６０/３０/２０/１その他

３/５９０/５０/５０/５０/５０/５０/７２/１００/７１/５０/５合計
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　平成１３年４月から平成１４年３月までの定点における気

温及び海水温を折れ線グラフで，海水（１００ml当たり）及

び海泥（１g当たり）中のVpとVvのMPN値を棒グラフで

図１・図２に示した。調査定点は小河川の河口で入り江

になったところで海水温は気温に左右される場所であっ

た。同年７月の気温は８月より暑い日が続き海水温も７

月が最高温度を示した。VpのMPN値は海水・海泥とも９

月がピークで海水温は２７℃であった。海水温が１４℃以下

になる１１月以降は海泥のVpを除いて菌は検出されな

かった。Vpは海水中には４月から１２月まで，海泥には４

月から１１月までと３月に検出された。海水におけるVpの

最大MPN値/ｇは９月の１１０，海泥では最大値は９月の

１４００以上であった。一方，Vvは７月から９月の海水及び

海泥から検出され，最大MPN値は８月の海泥の４４であった。
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　食品，海泥等から分離したVv８菌株と対照のVp１菌株

の生化学的性状を表４に示した。Vvは表に示したように

多くの生化学的性状がVpと酷似しているが，食塩耐塩試

験の８％食塩培地での発育とアラビノースの利用能の点

で両者は明らかに異なっている。mCPC培地で扁平な黄

色コロニーの形態をとり，表のような性状を示した菌株

をVvと推定し，最終的な菌種の決定はPCR法によるVv特

異溶血毒素遺伝子VVhの有無で行った。　

�
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　昨年，国内でVv感染によって死亡した患者はいずれも

魚介類を喫食して発症している。Vvは海水に生息する海

洋微生物であるが，我が国での海水・海泥の生息状況あ

るいは魚介類における汚染実態についてはこれまで明ら

かにされていないため，市販魚介類のVv汚染実態調査を

厚生科学研究の１課題として全国的に実施することに

なった。我々は，市販魚介類のVv汚染実態調査に加えて

県内沿岸部１定点の海水・海泥におけるVv生息調査とVp

の検出状況調査を同時に実施した。

　Vvの生息場所はVpと同じであり，また生化学的性状も

－70－
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血清型
特異遺伝子アラビ

ノース
尿素
分解

食塩加ペプトン水での発育
LIMTSIオキシ

ダーゼ
培地での発育

由来菌株名番号
VVLDH１０８６０CPCTCBS

O３＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニー海泥Vv－１１

OUT＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニー海泥Vv－２２

O１＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニー海泥Vv－３３

OUT＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニー海泥Vv－４４

O１＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニー海泥Vv－５５

O６＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニーアサリVv－６６

O４＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニーアサリVv－７７

O６＋－－－－－＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニーアサリVv－８８

O３：K６－＋＋－－＋＋－＋＋＋－/A陽性黄色コロニー緑色コロニータコVp－１９

����������	�
����������������

������

３２１１２１１１０９８７６５４月

＜０.０３＜０.０３＜０.０３＜０.０３＜０.０３＜０.０３１.３２.８０.６１NTNTNTVv

＜０.０３＜０.０３＜０.０３＜０.０３＜０.０３２.４１１０２４４６２.４＜０.０３＜０.０３Vp

９１０.５６８１４１７２７２２.５３１.５２３.５２４.５１３水温
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３２１１２１１１０９８７６５４月

＜０.３＜０.３＜０.３＜０.３＜０.３＜０.３１９４４２０NTNTNTVv

０.３６＜０.３＜０.３＜０.３９.３４６１４００７５０１１００１１００.４３.８Vp

９１０.５６８１４１７２７２２.５３１.５２３.５２４.５１３水温
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合計３月２月１月１２月１１月１０月９月８月７月６月

４/１９０/２０/２０/２０/２１/２０/２１/２２/２０/１０/２ア　ジ

５/２００/２０/２０/２０/２０/２０/２２/２２/２１/２０/２アサリ

１０/２００/１０/１０/１０/１０/１３/３６/６０/３１/２０/１その他

１９/５９０/５０/５０/５０/５１/５３/７９/１０４/７２/５０/５合計
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Vpと酷似していることから菌の分離及び同定は困難で

ある。そこで我々は，mCPC培地で菌を分離したのち特

異的なVvの生化学的性状を示す菌株を選択し，更にPCR

法で，VVh遺伝子の確認を行い菌種を決定した。

　定点調査での結果，Vpは海水・海泥中に５～８ヶ月間

継続して検出されたが特に海水温が高くなる７～９月の

海水・海泥中から高い菌数が検出された。Vvは７月～９

月の宮城県内の海水・海泥中から少ない菌数であるが検

出された。一方，魚介類食品においては，Vpは高率に検

出されるが，Vvはほとんど検出されず７月（検出率：

５０％）と９月（検出率：１００％）に流通していた宮城県

産のアサリから検出された。このことからVvは県内のア

サリが生息する沿岸部あるいは汽水域に生息し，７～９

月に旺盛に増殖する思われた。Vvが検出された検体か

らは必ずVpも検出されるが，多量の菌数のVpが検出され

る検体からVvが検出されない場合もあり，VvとVpの生

息に相関性は確認できなかった。

　今回，菌検出用として培地として使用したmCPC培地

にはVv以外のビブリオあるいは腸内細菌の発育を抑制

するために高濃度のコリスチン，ポリミキシンＢが添加

されている。しかし，阻止剤の濃度が高いためVvの発育

が強く抑制されることから，測定された菌数は実際の生

息数より低く測定されている可能性があり，県内の沿岸

部には測定値より高値のVvが生息していると思われた。

　これまで県内でVvの患者発生は確認されていないが，

県内にVvのハイリスク群が数多くいること，また県内沿

岸部でVvの生息あるいはVv汚染食品の流通が確認され

たことから，Vv感染症患者発生の可能性が充分あると考

えられる。今後，Vv感染症の発生動向に注意を払うと共

にVvの生息調査を継続して行う必要性があると思われ

る。
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１）Communicable Diseases Monthly Report，１２（２００１）

２）Mead PS，et al：Eerg Infect Dis ５，６０７（１９９９）

３）宮坂次郎　他：Vibrio vulnificus感染症事例と食品・

環境調査について，衛生微生物技術協議会　第２３回研

究会講演抄録集，ｐ３９（２００２）

４）厚生の指標　国民衛生の動向（２００１）

５）岡谷明　他：糖尿病有病率に関する疫学データの収

集，健康日本２１糖尿病分科会（１９９９）

６）佐藤征　他：中耳炎および敗血症例から分離された

Vibrio vulnificusのPCR，感染症学雑誌，７５，３０７～３１２

（２００１）

７）Taniguchi，H．et al：Comparison of the nucleotid sequen-

ces of the genes for the thermostabledirect hemolysin and 

the thermolabile hemolysin from Vibrio parahaemolyticus．

Microb．Pathog．，１，４２５～４３２（１９８６）
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　食品衛生法では，平成１３年５月現在２１７種（平成１４年

４月現在２２９種）の農薬について残留基準が定められてい

るが，これらを告示法に従い分析することは，膨大な時

間と労力が必要とされる。そのため理化学部では，従来

よりGC/MSおよびHPLC（ポストカラム蛍光分析）を用

いた簡便かつ迅速な一斉分析法の検討１－２）を行っており，

上記農薬のうち８５種（異性体，代謝物を含め１０１種）に

ついての分析が可能となっている。また，他の検査機関

おいても同様の検討がなされているが，報告の多くはGC

またはGC/MSによる一斉分析法についてであり，ポス

トカラム法でのN- メチルカーバメート系農薬を除き，

HPLCによる一斉分析法の報告３）は数少ない。　

　そこで筆者らはHPLC分析対象農薬（紫外光検出）５１

種のうち加水分解，置換基修飾，pH調整等の特別な方法

によらず，抽出工程を併せることが可能と考えられる２４

種の農薬について，一斉分析法の開発を検討し，良好な

結果を得たので報告する。
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　いちご，きゅうり，トマト，馬鈴薯，日本なし，大根，

白菜，ほうれん草の８種類農産物
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　エトフェンプロックス，エトベンザニド，シクロスル

ファムロン，ヘキシチアゾクス，ペンシクロン，ペント

キサゾン，テブフェノジド：関東化学㈱

　クミルロン，クロフェンテジン，クロリムロンエチル，クロ

ルフルアズロン，ジクロメジン，ダイムロン，フェンピロキシ

メート�，メタベンズチアズロン：和光純薬工業㈱

　ジフルベンズロン，ヘキサフルムロン，ルフェヌロン：

Dr．Ehrenstorfer

　トリベヌロンメチル，シプロジニル，シラフルオフェ

ン：Riedel-de Haen

　フルフェノクスロン：林純薬工業㈱

　各農薬標準品について，１０００μg/mlの標準原液（メタ

ノール溶液，但しクロフェンテジン，クロルフルアズロ

ン，シクロスルファムロン，テフルベンズロンについて

はアセトニトリル溶液）を調製，冷蔵保存をし，検量線

作成用には０．０５，０．１，０．２５，０．５，１．０μg/mlの メタ

ノール溶液を用時調製した。
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　HPLC　：島津LC-１０A

　検出器：フォトダイオードアレイ検出器SPD-M１０AV

　カラム：Inertsil ODS- ３（４．６mm i．d．x ２５０mm）
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　アセトニトリル，アセトン，n- ヘキサン，メタノー

ル：残農分析用，関東化学㈱

　メタノール：HPLC用，和光純薬工業㈱

　塩化ナトリウム，硫酸ナトリウム（無水）：残農分析用，

関東化学㈱

　Mega Bond Elut SAX/PSA：Varian

��������

���������	
����

　２４種の農薬標準品について，まずアイソクラティック

－72－
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The Development of Multicomponent Simultaneous Analysis Method of 
 HPLC Analysis Object Pesticides

長船　達也　　氏家　愛子　　曽根　美千代　
大江　浩　　　　　　　　　　　　　　　　　

Tatsuya OSAFUNE，Aiko UJIIE，Michiyo SONE
Hiroshi OOE　　　　　　　　　　　　　　　　

キーワード：残留農薬，HPLC，一斉分析法

Key Words：Pesticide Residue，HPLC，Simultaneous Analysis Method

　平成１３年度告示法により HPLC 分析対象となっている農薬について，一斉分析法の開発を検討したところ，１６種農

薬の分析が可能となった。８種農産物からの標準添加回収率は，ほぼ６０～１１０％の範囲内であり，変動係数も良好で

あった。なお，この方法での定量下限値は，各農薬とも０．００５μg/ｇ以下であった。
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分析により保持時間，吸収スペクトル，吸収極大を確認

したのち，すべての農薬を６０分程度で分析できるような

分離条件（グラジュエントおよび検出波長）を検討した。
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　標準溶液のクロマトグラムにおけるS/N比（S/N=１０）

から算出した。
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　ルーチン分析で使用している精製用ミニカラム，

SAX/PSA（陰イオン交換カラム）での溶出条件を検討した。
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　当部での検査対象品である８種類の農産物（平成１２年

度検査品を主に）を用いて添加回収試験を行った。
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　平成１３年度の８種農産物における対象農薬物における

分析対象農薬の残留調査を実施した。
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　２４種の農薬のうち，検討した分離条件下では感度もし

くはピーク形状の悪いもの４種（クミルロン，クロリム

ロンエチル，シクロスルファムロン，ルフェヌロン），

保持時間が重なりピークの分離ができなかったものうち，

二者択一で除外したもの４種（当部の検査対象品に残留

基準値の設定がなかった農薬：エトベンザニド，ジクロ

メジン，ダイムロン，テブフェノジド）を除く１６種農薬

を６０分の分析時間に収めることができた（図１）。
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　　カラム温度：５０℃

　　測定波長：２３０～２７０nm

　　流　　速：０．８ml/min

　　移動相：A- 精製水，B-MeOH

　　グラジュエント：　　　A　　　　B

　　　　　　　　０min　　６０％　　４０％

　　　　　　　　２０min　　３０％　　７０％

　　　　　　　　２５min　　３０％　　７０％

　　　　　　　　４０min　　１５％　　８５％

　　　　　　　　４５min　　１５％　　８５％

　　　　　　　　５５min　　０％　　１００％

　　　　　　　　６０min　　０％　　１００％
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　上記のHPLC分析条件において，最も感度の高い測定

波長から算出した定量下限値は，各農薬とも０．００５μg/g

以下であった。この値は，当部検査対象品での残留基準

値をすべて下回るものであった。
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　１６種農薬が，ルーチンで用いているカラム溶出条件（ア

セトン/n- ヘキサン：７０％）で十分に溶出されるかを確認

するため，混合標準をSAX/PSAに添加し，アセトン/n- ヘ

キサン濃度を３０％，５０％，７０％に変え１０mlで溶出を行っ

た。その結果，すべての農薬について５０％濃度画分まで

に溶出が確認された（図２）。
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　ここでトリベヌロンメチルの回収率の低さについては

溶液濃縮乾固時の揮発損失によるもの，クロフェンテジン

についてはカラム間でのバラツキが非常に大きく，全く

回収されない場合があったことによるものと考えられた。

　これらについては，試料中に添加したときにマトリク

スの影響により改善される場合があるため，手法を変更

せずルーチンでの条件で溶出を行うこととした。
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　以下に示したルーチン操作に基づき，８種農産物での添

加回収試験を行ったところ，１６種農薬の農産物からの回

収率は作物種によって違いはあったが，ほぼ６０～１１０％の

範囲内であり，変動係数も良好なものであった（表１）。

　操作手順

　　試料秤量　２０ｇ＋各農薬１μg添加

　　　　↓

　　CH３CN抽出　５０ml×２

　　　　↓

　　遠心分離

　　　　↓

　　塩析・脱水　NaCl　７ｇ，Na２SO４　２０g

　　　　↓

　　濃縮乾固

　　　　↓

　　ミニカラム精製（SAX/PSA）

　　　　　　　　試料負荷　３０％　Acetone/Hexan　５ml

　　　　↓　　　　溶　　出　７０％　Acetone/Hexan　１０ml
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　　濃縮乾固・定容　Methanol　２ml

　　　　↓

　　HPLC分析
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　８種農産物における残留農薬検査の結果，作物由来の

夾雑ピークに妨害されない分析対象農薬について，検出

されたものはなかった（表２）。
���� �� �

�　検討対象とした２４種の農薬のうち１６種について，一

斉分析法を開発することができた。

�　この方法を用い，平成１３年度農産物の残留検査を実

施したところ，１６種農薬について検出されたものはな

かった。

�　しかし問題点として，農産物の種類や個体によって

は，農薬ピークが作物由来の妨害ピークの影響をかな

り受けることがあった。

�　上記問題を解決するためには，試薬類を用いた夾雑

物のクリーンナップやLC/MSの導入による高精度な分

析等の検討が必要である。
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１）菊地秀夫　氏家愛子　新目眞弓　大江浩：宮城県保

健環境センター年報，��，１７３（２００１）

２）菊地秀夫　氏家愛子　新目眞弓　大江浩：宮城県保

健環境センター年報，��，７０（２０００）

３）高附巧　根本了　豊田正武他：食品衛生学雑誌，��

�，３１４（１９９９）
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ほうれん草白菜大根日本なし馬鈴薯トマトきゅうりいちご
C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

C.V.
（％）

Rec.
（％）

５６９－－－－１３６２－－－－－－－－トリベヌロンメチル１
３９５８９３－－６８９５９１３８９２９４３９０メタベンズチアズロン２
８８９－－－－２１７１９５０１０１０３－－５７９ジメトモルフ�

３
５８４－－－－８９８８８９７９７８１０５４８５ジメトモルフ�
６９０８８７１０１０６９７３１０６１７７３１４７３１１９３ジフルベンズロン４
３９４３８３２９７５８６７７６３９４４８８４７４シプロジニル５
５７９８８０９１０３９８９６８９８８６－－９８８ペンシクロン６
４７１４８５１２７５５７６９６３１１３６１１１７９１２５３クロフェンテジン７
３７９２８７－－８６３６７７４６７４８１５７７ヘキサフルムロン８
２７６２８２５９１５９１６１１２７１０９６７７４８８ペントキサゾン９
２９０３８４３９９５９４８７０７９５９１０２７９５テフルベンズロン１０
２１０７１０８２７７５５７４－－－－３９８－－ヘキシチアゾクス１１
５８５５８４３１１２５８７９７４６１０７３９２４１０１フルフェノクスロン１２
－－－－２８９７８３－－－－－－８８８フェンピロキシメート�１３
３８２７８１３８４８７５－－８１０６９７０３９４クロルフルアズロン１４
－－５７９９９７６８９９７５１０９３－－３９５エトフェンプロックス１５
－－－－２７７８－－－－－－－－６８５シラフルオフェン１６

－：妨害ピークと重なり検出不能　
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ほうれん草白菜大根日本なし馬鈴薯トマトきゅうりいちご
３２１３２１３２１３２１３２１３２１３２１３２１

トリベヌロンメチル１
メタベンズチアズロン２
ジメトモルフ�

３
ジメトモルフ�
ジフルベンズロン４
シプロジニル５
ペンシクロン６
クロフェンテジン７
ヘキサフルムロン８
ペントキサゾン９
テフルベンズロン１０
ヘキシチアゾクス１１
フルフェノクスロン１２
フェンピロキシメート�１３
クロルフルアズロン１４
エトフェンプロックス１５
シラフルオフェン１６

　　　N.D.　　　　　妨害ピークと重なり検出不能　
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　ポリ塩化ビフェニル（以下PCBs）は，１９５０年代から

１９７２年に生産が中止になるまでの約２０年間に，約６万ト

ンが生産され，不燃性，低揮発性，絶縁性等の性質から，

熱媒体，可塑剤，トランス等の絶縁油，複写紙などに使

用されてきた。しかし，最近，新聞紙上で蛍光灯に使用

されたPCBsによる室内汚染が話題となったように，約５

万トンが未回収で残っていると推定されている。さらに，

１９９０年代に入り，都市ごみ等の焼却工程からPCBsが副生

成することが確認されている。

　魚介類等に残留するPCBsの濃度については，１９７２年か

ら当部において調査が始まり，１９８０年まで，のべ約１１０

種の魚介類について約２９０件の検査をしてきた。１９８１年

以降は内湾数ｹ所のスズキを対象としたモニタリング的

検査に移行しており，PCBs濃度も最近１０年間は０．０１ppm

～０．０３ppmと内湾魚介類の暫定基準値の１/１００以下で横

ばい状態となっている。

　しかし，魚介類等の残留PCBsは，環境中の汚染状況を

反映するものであるため，異性体組成を明らかにするこ

とにより，宮城県内魚介類の汚染の由来を推定できると

考えられる。そこで，四重極型GC/MSによるPCBsの異性

体毎の定量法について検討を行い，県内産魚介類及びマ

－ケットバスケット方式によるト－タルダイエットスタ

ディ（以下TDS）Ⅹ群等を対象として異性体組成の調査

を実施し，若干の知見が得られたので報告する。
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　PCBs異性体の保持時間既知のカラム，SGE HT８（５０m

×０．２２mm径，膜厚０．２５μm）により，各同族体Window

用のCustom PCB Mix（２．５μg/ml，AccuStandard Inc．）及

びカネクロ－ル（以下KC）３００，４００，５００，６００標準溶液

（和光純薬工業㈱製Polychlorodiphenyltri，Polychlorodiph-

enyltetra，Polychlorodiphenylpenta，Polychlorodiphenylhexa

をn- ヘキサンで希釈調整）を測定し，１７６本のピ－クの

同定を行った。

　これをHP- ５Ms（２５m×０．２５mm径，膜厚０．２５μm）で

測定し，SGE HT８によるピークと照合することにより，

HP- ５Ms カラムでの約１２０種の異性体の保持時間を決定

した。定量には，各同族体Window用のCustom PCB Mix

（２．５μg/ml，AccuStandard Inc．）を使用し，Windowピー

ク以外はWindowピークの最初と最後の平均Abandanceで

作成した検量線で行った。この方法により，KC等量混合

標準液aprox．１μg/mlが±１０％の誤差で定量可能であっ

た。煩雑なデータ処理は，GC/MSの定量値（Abandance）

をcsvファイルにし，Microsoft Excellで最終濃度までの変

換様式ファイルを作成して簡便化を図った。

　試料の前処理は，試料１０gにKOH/エタノールアルカリ

下で加熱還流後，ヘキサン抽出，硫酸処理，シリカゲル

ミニカラム精製後，検液とした。GC/MSはHP６８９０／５９７３

（拡張モード），パルスドスプリットレス注入法によった。

���������	
�

　　カラム：SGE HT８（５０m×０．２２mm径，膜厚０．２５μm）

　　カラム温度：１３０℃（１min）→２０℃/min→２２０℃（０min）

　　　　→５℃/min→３２０℃（５min）

　　流量：１．０ml/min（線速度２９cm/sec），

　　　　　コンスタントフローモード
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A Profile of PCB Isomers in Seafood

氏家　愛子　　長船　達也　　大江　浩　

Aiko UJIIE， Tatsuya OSAFUNE，Hiroshi OOE

キーワード：PCB，コプラナPCB，異性体，魚介類

Key Words：PCB，CoplanerPCB，Isomer，Seafood

　宮城県産魚介類を中心としたPCB異性体の残留濃度を調査したところ，県内湾産の魚介類は主に#１０１，#１１８，#１３８，

#１５３が高い比率で残留しており，PCB濃度は１．０ng/g（牡蠣歌津産）～３５ng/g（銀鮭志津川産）で同種間年変動は小さ

かった。総PCBに対するコプラナPCBの割合は８．９％（シジミ）～１７％（スズキ）であり，牡蠣では#１１８が，シジミで

は#１１８，#１０５，#１６７が，スズキ，銀鮭では#１１８，#１０５，#１６７，#１５６，#１８０，#１７０が主要なコプラナ異性体であった。

１９９９年～２００１年のトータルダイエットスタディⅩ群試料によるPCBs一日摂取量は１．２～１．９μg/dayであり，暫定一日

摂取許容量（３００μg/day）の１/２５０～１/１５０であった。



　　注入口温度：２８０℃，パルスドスプリットレス注入，

　　パルス圧：５５psi，パルス時間：２min

　　トランスファーライン温度：３００℃

　測定イオン：塩素数（定量イオン，確認イオン）

　　１（１８８，１９０），２（２２２，２２４）

　　３（２５５．９，２５７．９），４（２９２．９，２８９．９）

　　５（３２５．９，３２３．９），６（３５９．８，３６１．８）

　　７（３９３．７，３９５．７），８（４２９．７，４２７．７）

　　９（４６３．７，４６１．７），１０（４９７．６，４９９．６）
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　　カラム：HP- ５MS（３０m×０．２５mm径，０．２５μm）

　　カラム温度：７０℃（２min）→８℃/min→３００℃（５min）

　　流量：１．１８ml/min（線速度４０cm/sec），

　　　　　コンスタントフローモード

　　注入口温度：２５０℃，パルスドスプリットレス注入，

　　パルス圧：３０psi，パルス時間：２min

　　トランスファーライン温度：３００℃，

　　測定イオンは１）に同じ。
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　対象品目は，主として１９９８年度から２００１年度にル－チ

ン業務，調査研究で使用した魚介類を使用した。県内養

殖魚介の銀鮭と牡蠣，汽水域に定住する宮城県産および

他県産シジミと底質，近海回遊魚のスズキ（可食部，肝

臓），南氷洋で捕獲されたミンク鯨，マ－ケットバスケッ

ト方式によるTDS- Ⅹ群（魚介類），鰯（県外産）の計４４

試料について分析を行った。TDS- Ⅹ群は１９９９年度は３５種，

２０００年度は３４種，２００１年度は３７種の魚介類で調製した試

料であり，鰯は，２００１年度の調製時に使用したものを分

析した。

�������

���������	
�

　魚介類等１０g（底質３０g）に，Window用のCustom PCB 

Mixを１０ng添加し，試料調整と同様に操作し，GC/MSの

試料溶液とした。結果を表１に示す。

　標準添加回収率は，１０ng添加の場合，１塩素ビフェニ－

ル，９塩素ビフェニールで約７０％～８０％と若干低く，１０

塩素ビフェニールで約２０％～５０％と低い回収率であった。

また，逆に，#１６９（３，３'，４，４'，５，５'-），#１８９（２，３，３'，４，４'，

５，５'-）の回収率が約１２０％～１５０％と高い傾向が認められ

た。１０塩素ビフェニールは，KOH/エタノール存在下での

－76－
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底質鯨脂鯨肉TDS鰯シジミ牡蠣銀鮭スズキCl数
２０１０１０１０１０１０１０２０１０２０１０添加量（ng）
７２.７６９.３８７.１８９.０９８.０７４.６７４.８８７.５７８.１１０２９４.７±５.９０Biphenyl
７７.９８１.８９１.９８３.８８５.７７７.７１０１１０５９２.６１０９１０１±５.３１#　１
９０.３９５.８１１７１２３１２６８８.７９８.１１０８１０３１１９１０５±５.９１#　３
８５.３１２７１０６１３８１１７９４.７９０.５１１８１０４１１７１０４±２.７２#　１０
１０２９７.１１１３１１３９６.３１１８１０３７２.０１０９１１６１１６±８.３２#　１５
８３.１９２.９９７.６９８.２１４６１０３１０３１０３１００１０３１０４±４.４３#　１９
８７.８１０８１０８１０４１１９１２４１０４１０８１０９１０７１１６±４.５３#　３７
８２.７８２.６９６.４９６.９１１０９７.３９８.５１０１９７１０１１０２±３.２４#　５４
９４.６１０１１１０１０７１２６１２５１１７１２３１１５１２２１２８±２.９４#　７７
８６.０９６.０１０６１０１１１３９１.１１０１１０３１０８１０５１１０±７.３５#１０４
９２.８１０４１１９１１３１２６１２６１１１１２５１０９１２４１３２±１.１５#１２６
８７.８８９.８１００１００１１０１０４１０６１０７１０８１０９１１５±４.０６#１５５
９８.２１０５１１７１４０１４７１２２１２７１２０１２３１３８１３２±１.０６#１６９
８８.７８８.７１０３１０２１１４１０８１１２１０７１１０１１１１１６±２.５７#１８８
１０１７４.７１１１１３５１４３１３７１１８１２８１２０１３９１３４±２.５７#１８９
８９.８８８.２９２.１１０３１１７１０５１１８１１２１１０１１８１２５±１.５８#２０２
７８.０１００１１０１１４１３２１０３９８.４１０８９５.８１２２１１１±３.８８#２０５
５８.１７７.０７５.１１０１１０５８１.７８８.２１０２８７.３１０２９３.３±３.３９#２０８
６３.２８８.５７９.６１０６１０８８９.８９１.０１０２８２.８１０３１０４±１.２９#２０６
２１.９４７.３３１.９５１.０５２.３４９.８４６.８５８.６３４.６５２.０４８.４±２.８１０#２０９
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宮城県保健環境センター年報　第２０号　２００２ －77－

１時間の加熱還流により脱塩素が起きるのではないかと

考えられ，今後，試料調整には加熱還流によらない抽出

法を検討する必要がある。

���������	


　県内産魚介類等のPCBsの異性体組成について，図１に

示す。比較対照としてKC３００：４００：５００：６００（１：１：１：１）

の異性体組成を併せて示したが，県内産魚介類，県外産

鰯，ミンク鯨の脂肪，TDS- Ⅹ群いずれの試料でもKC中

含有濃度の高い異性体が高いパターンを示している。

　PCBs濃度の同種間年変動（平均値）は小さく，県内産

魚介類中PCBs濃度は，１．０ppb（牡蠣歌津産）～３５ppb（銀

鮭志津川産）で内湾魚介類（可食部）の暫定基準値３ppm

の１/３０００～１/８５であった。県外産鰯は２２０ppbと高い濃度

であった。（図２）

　また，採取地域別にPCBs濃度をみると，図３（牡蠣）

に示すように，地域による濃度差が認められ，民家，工

場立地の多い気仙沼湾，石巻湾，松島湾産で高い濃度を

示した。また，シジミでは貞山運河，利根川産のものが

他地域より高い濃度を示した。利根川産のシジミは昨年

度の残留農薬濃度調査では青森県産等シジミと同様，農

薬濃度の低いシジミであったが，PCBs濃度については傾

向を異にしている。スズキは，回遊魚であり，養殖牡蠣

や汽水域に生息するシジミほど濃度差はなかったが，石

巻東部産のものが比較的高い値を示した。

���������	
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　KC３００，４００，５００，６００及び魚介類等の残留PCBsにつ

いて，総PCBsに対する比率が５％以上の異性体を表２に

示す。#９９（２，２'，４，４'，５-）は，KC５００中の比率が５％未

満であるが，逆に魚介類中で比率が増加したものである。

KC４００，５００で比率の高い４，５塩素体である#４１/６４～#９５は，

シジミ，鯨脂を除いてほとんどが５％未満に低下してお

り，田辺ら１）のバイカルアザラシを対象としたPCBsの調

査結果（#５２，#７０，#９５は分解代謝されやすい。）と一致

している。一方，フェニル骨格の２，４，５-位が塩素化され

た#１０１（２，２'，４，５，５'-），#１１８（２，３'，４，４'，５-），#１３８（２，２'，

３，４，４'，５'-），#１５３（２，２'，４，４'，５，５'-）が５％以上の高い比

率で残留していた。同様な結果は，中野らの調査２）でも

報告されている。２，３，６-位が塩素化された#１１０（２，３，３'，

４'，６-）及び#１４９（２，２'，３，４'，５'，６-）はKC５００，６００にそれ

ぞれ約１０％程度含有している異性体であるが，２，６-位

に塩素が配位している異性体は，脱塩素化が進みやすい

と考えられ，魚介類中，特に魚類では５％未満に低下し

ている。

　また，南氷洋で捕獲されたミンク鯨の肉には，PCBの

異性体は#９９だけが検出され，鯨皮には#５２（２，２'，５，５'-），

#７０（２，３'，４'，５-），#９５（２，２'，３，５'，６-），#９９，#１０１が検出

されたが，いずれの異性体もKC４００，５００中の含有量が高

い異性体である。

��������	
���������� （％）

鯨脂シジミカキスズキ銀鮭TDS-X群
７.７#４１/６４

８.４#　５２
５.２#　６６

#　７０
７.９#　９５

５.０７.９#　９９
１３６.９５.４６.９５.８#１０１

６.５５.３#１１０
５.１７.８６.９６.８５.６#１１８

５.４５.４８.０８.７８.５７.９#１３８
６.３７.４#１４９
５.８６.７１７１３１１９.７#１５３
４６４２６０３４３３２９合計
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　KC３００，４００，５００，６００中のPCBs同族体パターン及び

魚介類等のPCBs同族体パターン（ex．銀鮭，TDS-X群）

を図４－１～４－３に示す。銀鮭，スズキ，牡蠣，十三

湖産及び中国産シジミ，ミンク鯨，１９９９，２０００年度のTDS-

X群は，５塩素または６塩素同族体の比率が最大値を示す

パターンを示した。シジミは，利根川産及び閖上（貞山

運河）産が，４塩素同族体を最大とするパターンを示し，

地域差が認められた。シジミが生息する貞山運河の底質

中のPCBsは，低塩素体の比率が高くなっている。

　また，牡蠣についても若干の地域差が認められ，民家，

工場立地の多い気仙沼産，石巻湾産及び松島磯崎産牡蠣

は，４塩素同族体の比率が約１５％～２５％と，歌津産，志

津川産牡蠣に比べ３～５倍高くなっている。

　２００１年のTDS-X群は前２年間と異なり，４塩素同族体の

比率が最大であり，TDS-X群の試料調整に用いた県外産

鰯の寄与率が約４４％とかなり大きいものとなっている。

この鰯のPCBs濃度は２２０ng/gで県内産養殖銀鮭やスズキ

の１０倍以上の濃度であったが，KC４００中に５％以上の高

い比率で含有している４塩素体の異性体，#４９（２，２'，

４，５'-），#５２，#６６（２，３'，４，４'-），#７０が高い割合で残留し

ており，県内産魚介類のパターンと傾向を異にしている。

���������	
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　魚介類及びKC３００～６００のCo-PCBs濃度を図５に示す。

　魚介類中の残留Co-PCBs濃度の合計は，シジミの８．９％

からスズキ可食部の１７％であり，KC５００，６００の１４～１５％

と比較すると，県内湾で養殖されている牡蠣及び銀鮭や，

近海回遊魚のスズキは，ほぼ，同程度の値であった。

　図６－１～６－４に，KC３００～６００及び銀鮭，牡蠣およ

びTDS-X群の総PCBsに対するCo-PCB異性体の割合を示す。

　KC３００及びKC４００中のCo-PCBsはそれぞれ，全体の

１．５％，５．８％で，KC５００，６００に比べるとCo-PCBsの含有

量は低いものとなっており，KC３００及び４００では#７７，#１１８，

#１０５が，KC５００及びKC６００では#１１８，#１０５のほか#１６７，

#１５６，#１８０，#１７０が主要な含有異性体となっている。

KC６００では#１８０が特に高く総PCBsの約１１％含有してお

り，#１２６，#１７０とともにKC６００による汚染の指標となる

と考えられる。また，燃焼過程で生成するとされる#１６９

は，KC３００～６００には検出されなかった。

　県内湾で養殖されている銀鮭，近海回遊魚のスズキ（可

食部，肝臓）及び１９９９～２０００年TDS-X群の主なCo-PCBs

異性体は，#１１８，#１０５，#１５６，#１８０，#１７０であり，シジミ

では#１１８，#１０５が主なCo-PCBs異性体であった。また，利

根川産シジミ中には#１２３（約３％）以外のCo-PCBsは検

出されなかった。一方，貞山運河底質中には，紙製品の主

要異性体３）の１つである#１１４が高い割合で存在していた。

　養殖牡蠣は，#１１８が主要異性体となっており，歌津産，

牡鹿産牡蠣では，紙製品の主要異性体の１つである#１１４

の割合が高いものとなっている。また，気仙沼産，松島

磯崎産の牡蠣には，KC６００に特徴的な#１２６，#１８０が検出

されている。

　また，南氷洋で捕獲されたミンク鯨の皮，肉中には，

Co-PCBsは検出されず，脂肪組織にのみ，５，６塩素体の

#１１８，#１０５，#１１４，#１２３，#１２６，#１６７のCo-PCBが検出さ

れた。

　以上のことから，宮城県の内湾の魚類中のPCBsは主と

してKC５００，KC６００による汚染と考えられ，燃焼過程で

－78－
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宮城県保健環境センター年報　第２０号　２００２ －79－

生成するPCBs等による新たな汚染源の影響は，今のとこ

ろないと考えられた。また，貞山運河産シジミは、農業

排水や閖上地区の家庭雑排水等が流入する汽水域に生息

しており，KC４００，KC５００による汚染であると考えられた。

���������	
��

　TDS-X群中PCBs濃度及び１９９９年，２０００年，２００１年度の

魚介類一日摂取量（１２０．６g，９７．０g，１１０．８g）から計算し

た，PCBsの成人一人当たりの一日摂取量を図７に示す。

　PCBs一日摂取量は１．２～１．９μg/dayであり，暫定一日摂

取許容量（３００μg/day）の１/２５０～１/１５０であった。桑原

ら４）によると，大阪在住成人の１９９４年～１９９８年の５ｹ年間

のPCBs一日摂取量（TDSによる全群）は，約０．２～０．５

μg/dayであり，X群からの寄与が全体の約７６％であると

していることから，大阪在住成人の摂取量に比較すると

約３～１０倍高い摂取量となっている。

���������	
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　砂だしによるPCBs異性体濃度の減衰を図８に示す。

　砂だし前後の同族体濃度の減衰率は，２４％～３４％で

あった。異性体濃度の減衰率は，前後の試料溶液濃度の

差の絶対値が１ng/ml以上のものだけについて減衰率を

計算したものであるが，いずれの異性体も約２５～３０％の

減衰率であった。

���� �� �

１）四重極型GC/MSによるPCBs異性体の定量法を検討

し，煩雑なデータ処理をMicrosoft Excellを使用した簡

便化を図り分析法を確立した。

２）この分析法を使用し，試料の調整をアルカリ加熱還

流により標準添加回収試験を行ったところ，１０塩素ビ

フェニールは脱塩素が起きるのではないかと考えられ，

試料調整には加熱還流によらない抽出法を検討する必

要がある。

３）県内産魚介類中PCBs濃度は，１．０ng/g（牡蠣歌津産）

～３５ng/g（銀鮭志津川産）で同種間年変動（平均値）

は小さかった。この濃度は，内湾魚介類（可食部）の

暫定基準値３μg/gの１/３０００～１/８５であった。また，県外

産鰯は２２０ng/gで県内産と比べ高い濃度であった。

４）県内産魚介類，県外産鰯，ミンク鯨の脂肪，TDS-X

群いずれの試料でも，KC中含有濃度の高い異性体が高

濃度で残留するパターンを示した。

５）宮城県内産魚介類のPCBs異性体約１２０種について異

性体組成を調査したところ，県内産魚介類のPCBsは，

主として定常化したKC５００，KC６００による汚染と考え

られ，燃焼過程で生成するPCBs等による新たな汚染源

の影響は，今のところないと考えられた。

６）TDS-X群によるPCBs一日摂取量は１．２～１．９μg/day

であり，暫定一日摂取許容量（３００μg/day）の１/２５０～

１/１５０であった。

� � � �

１）田辺信介，中田晴彦；ぶんせき，６３８～６４６，�（１９９８）

２）中野武，松村千里，丹野恵一，後藤操，北本寛明，

真嶋由貴恵，奥野俊博；第１７回全国環境研究所交流シ

ンポジウム予稿集，p１６（２００２）

３）酒井伸一；第１８回環境科学セミナー講演予稿集，

p１３～１８（２００１）

４）桑原克義，堀伸二郎；月刊フードケミカル，９９～

１１０，�（１９９９）
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　アフラトキシン（以下AF）は真菌が産生するカビ毒で，

微量で強い発ガン性物質であることから各国で食品に対

して規制値（日本ではAF B１が１０ppb以下）を設けており，

特に近年の輸入食品の種類や量の増加によるAFの汚染

が食品衛生上の問題となっている。

　食品中のAFの分析法は昭和４６年通知「環食第１２８号」＊

で規定されているが，操作が煩雑で多くの操作時間を必

要とし，抽出等にクロロホルム等の毒性の高い溶媒を多

用し，シリカゲルTLCを行うこととされている。

　一方，高速液体クロマトグラフィーを用いる測定法が

上村等１），食品衛生検査指針２）及び衛生試験法注解３）に

示されているが，抽出溶媒はクロロホルム，クリーンアッ

プはフロリジルオープンカラムを使用する方法であり，

回収率でも満足する方法とはいえない。

　これらの問題に対処するために，人にも環境にもク

リーンな市販ミニカラムを用いた方法について報告され

るようになってきた４）５）６）７）８）。そこで今回，これらの市

販カラムでのナッツ類及び香辛料のAF分析の有用性を

検討した結果について報告する。（＊この試験法は 平成

１４年３月２６日付け食監発第０３２６００１号で廃止となった。）
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　市販品のナッツ類（ピーナッツ，カシューナッツ，アー

モンド，ピスタチオ，マカダミアナッツ）及び香辛料

（白コショウ，黒コショウ，一味唐辛し，ナツメグ）

����������	

　クロロホルム，アセトン，n－ヘキサン（残留農薬分析

用・和光純薬�及び関東化学�）アセトニトリル，メタ

ノール（液体クロマトグラフィー用及び残留農薬分析用・

和光純薬�及び関東化学�），トリフルオロ酢酸（以下

TFA東京化成�，MERCK），無水トリフルオロ酢酸（以

下無水TFA東京化成�），アフラトキシン標準試薬（B１，

B２，G１，G２シグマ製），Bond Elut Jr SAX ５００mg （Varian

製），Isolute Multimode ５００mg ３ml（International Solvent 

Technology製），MultiSep #２２６，#２２８・MycoSep#２２８（TM 

Labs．Inc．製）

���������	
���

��������	
����　上村等１）の方法に準

じて実施。試料１０gを水湿潤後クロロホルム ５０ml，１０分

振とう抽出，脱水後遠心分離し，残渣をクロロホルム

２５mlで１０分振とう抽出後遠心分離する。クロロホルム層

を合わせて無水硫酸ナトリウムで脱水ろ過，フロリジル

カラム（無水硫酸ナトリウム５g，フロリジル０．７g，無水

硫酸ナトリウム０．１g）精製，溶媒乾固後４ml定容とする。

半量を溶媒除去後，TFA０．１mlを添加後密栓，撹拌し１５分

間冷暗所放置し，水/アセトン（９/１）０．９mlを加え溶解

する。

　��������	
�����������������　試料１０g

をアセトニトリル４０mlで１分バイオトロン 抽出，遠心分

離後上清を分取し，溶媒除去（５０℃），１０％アセトン/ヘ

キサン１０mlに（以下A/H）溶解，２mlをSAXカラムに負荷

する。１０％A/H１０ml洗浄後，５０％A/H１０mlで溶出，溶媒

除去する。以下１）と同様に処理する。

�����������	����	�
���　穐山等６）の方法

に準じ，試料１０gをアセトニトリル/水（９/１）４０mlで１

分間バイオトロン抽出後遠心分離。上清２mlを

－80－
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A Study of Analysis of Aflatoxins in Foods

高橋　紀世子　　赤間　仁　　大江　浩　

Kiseko TAKAHASHI，Hitoshi AKAMA，Hiroshi OOE

キーワード：アフラトキシン，高速液体クロマトグラフィー，ミニカラム，多機能カラム

Key Words: Aflatoxins， HPLC，Mini Column，Multifunction Column

　公定法＊のクロロホルム抽出―フロリジルオープンカラム精製に代わる，種々の市販ミニカラムを用いた抽出を検討

した。Bond Elut Jr SAXは廉価でナッツ類の回収率は良いが，カラム負荷で溶媒変換の必要があった。多機能カラム

Isolute Mutimodeはナッツの種類と，アフラトキシンの一部で回収率が７０％台に低下するものがあった。多機能カラム

MycoSep及びMultiSepはナッツ類及び香辛料の分析において簡易で良い回収率が得られた。（＊この試験法は 平成１４年

３月２６日付け食監発第０３２６００１号で廃止となった。）
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MULTIMODEカラムに負荷し流出液を分取する。アセト

ニトリル/水（９/１）１mlで溶出し，負荷流出液と溶出

液を合わせ溶媒除去する。

　以下１）と同様に処理する。

　��������	
�����������	
������　 穐山等８）

の方法に準じ， 試料１０gを３）と同様に処理し，上清５

mlをMycoSep#２２６カラムに負荷し最初に溶出する１mlを

窒素パージ溶媒除去後TFA処理し，水/アセトニトリル

（９/１）で１mlとする。

　香辛料についてはMultiSep#２２８を用い，試料１０gをアセ

トニトリル/水（９/１）８０mlで３０分振とうし，以下同様

に処理する。溶出液０．５mlを窒素パージ溶媒除去し，

０．１mlTFAで処理，水/アセトニトリル（９/１）０．４mlを

加え溶解する。

���������	
��

　HPLC：島津LC１０及びHP１１００　カラム：東ソー�製 

TSKgel ODS-８０Ts及 びGL社Inertsil ODS-�　移 動 相：

２０％アセトニトリル　流速：１ml/ml　蛍光検出器：

Ex３６５nm Em ４５０nm　注入量：１０ ��

��������
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　この方法は，公定法に準じたクロロホルムを用いた抽

出法で，平成１０年度に作成した当部のSOPであるが，標

準物質でのカラム精製以降からの回収率は（表１），AF 

G１，B１，G２，B２各々平均値（n=３）で５２，７９，５７，８１％

と，G１，G２の回収率が低く，またバラツキも大きかった。

��������	
������� （％）　

　

　標準添加濃度試料換算　１０ppb

��������	
�������������������

　このカラムは陰イオン交換型カラムであるが，負荷及

び溶出を順相カラム的な使用をすることで，ナッツ類で

の回収率は８１～１００％であり，１）の方法より簡便で優れ

ていた（表２）。ピーナッツに標準添加した時のHPLCク

ロマトを図１に示した。HPLCでの分離カラムはTSKgel 

８０TsとInertsil ODS- ２の両方ともに良く分離できた。こ

の方法では試料からの抽溶媒であるアセトニトリルを，

カラムに負荷する際にはアセトン/ヘキサンに変換する

必要があるが，オープンカラム作成より簡便で，カラム

１本の単価は廉価である。

��������	
����	���
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　逆相，イオン交換からなる多機能カラムである。抽出

液をそのままカラムに負荷出来る利点があるが，ピー

ナッツのG１とカシューナッツのG１，B１で回収率が７０％

程度と低かった（表３）。　また，HPLC測定において，

移動相２５％アセトニトリルではTSKgel ODS-８０Tsカラム

ではB１への妨害ピークが分離出来なかったがInertsil 

ODS- ２では分離可能であった（図２）。

���������	
������ （％）　

　

　標準添加試料換算　５ppb　　　　　　　　　　　　　　n＝３

���������	
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　３）と同様に逆相，イオン交換からなる多機能カラム

で，抽出液をそのまま負荷出来，簡便な方法である。
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CV.％STD.AV.３２１
１６.９　８.８５２５３４３６１G１
１４.５１１.４７９８２６６８８B１
２０.３１１.７５７５８４６６９G２
１５.１１２.３８１８３６９９３B２

��������	
�� （％）　

　

　標準添加濃度試料換算　５ppb　　　　　　　　　　n＝３

cashewpeanut
CV.％STD.AV.CV.％STD.AV.
４.０３.２３８１７.８６.０５　８２G１
０.７０.６１９２１.８１.５９　９１B１
２.９２.６９９３４.７４.０２　８６G２
２.１２.０９９８１.４１.４２１００B２

��������	
������������������
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cashewarmondpeanut
CV.％STD.AV.CV.％STD.AV.CV.％STD.AV.
９.５６.８０７２７２９.９　９３３.４２.４２　７１G１
９.７６.８１７０７０８.４　８７３.９３.２６　８３B１
７.３７.０７９７９７６.０１０１１.３１.３０　９８G２
６.３５.９１９４９４６.６１００２.５２.６６１０５B２



　図３にマカダミアナッツの無添加と標準添加し

MycoSep#２２６カラム精製したクロマトを示した。最初の

１mlと次の１mlを分取して測定したクロマトの重ね書

きを示したが妨害ピークは出ていない。ナッツの種類に

よっては，カラムを通すことにより妨害物質も溶出して

くるため，最初の１mlを分取することとした。

　ピスタチオは移動相２５％アセトニトリルではG１とRt

が一致する妨害ピークがあり（図４），移動相を初期５

分間２０％アセトニトリルとし，１６分で２５％アセトニトリ

ルとすることで妨害ピークと分離出来た。

��������	
�������������
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　また，カラムを通すにつれてG１前の妨害ピークが増加

した（図５）。ピーナッツ，カシューナッツ及びアーモ

ンドでのMycoSep#２２６カラム精製での最初の１mlを分取

したクロマトを図６に示した。また，表４に示したよう

に，暫定規制値のあるナッツ類での標準添加回収率は良

好であった。
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　香辛料（一味唐辛子，ナツメグ，白コショウ，黒コ

ショウ）ではMultiSep#２２８ カラムを用い，ナッツ類と同

じ操作法で処理すると，一味唐辛子以外ではG２が妨害

物質と重なるため，２０％アセトニトリルの一定濃度とす

ることで分離が可能となったが回収率が低く，特にG２，B

２では約３０％であった。

　原因としてはTFA処理後に赤褐色で血餅状の沈殿が出

来，１０％アセトンや１０％アセトニトリルに完全に溶解し

ないためと考えられた。この不溶物は５０％アセトニトリ

ルでは溶解したが，AFの回収率は約８０％程度であり，全

体のピークも妨害が大きかった。

　そこで，試料１０ｇに対して抽出溶媒を倍量の８０mlとす

ることで，TFA処理後の問題もなくなり，満足する回収

率が得られた（図７，表５）。MycoSep型は手動による押

し出しタイプであるたため，流速がコントロールし難い

がMultuSep型はシリンジタイプのため流速コントロール

が可能である。
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��������	
��������� （％）　

　

　標準添加濃度試料換算　１０ppb　　　　　　　　　　n＝３

　両方のタイプでの香辛料の回収率を検討したが回収率

には差はなく，MultiSep型の方がややクロマトがきれい

であった。

　また，TFA処理に用いる試薬について文献によっては

無水TFAとTFAの両方が記載されているが，試料無添加

の標準だけでのピーク面積比を検討すると，無水TFAで

は，B１が７６～８３％，B２が５６～６３％と低く，普通のTFA

－82－
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��������	
��������� （％）　

　

　標準添加濃度試料換算　５ppb　　　　　　　　　　n＝３

armondcashewpistatiomacadamiapeanut

９８±０.９７９８±１.８　９８±３.１９７±２.８９８±１.５G１

９８±２.８　９８±４.９１０２±４.０９５±２.２９７±１.３B１

９７±２.６　９８±１.５　９７±３.２９７±２.３９８±４.１G２

９６±１.３　９９±４.１　９９±４.１９４±２.６９７±３.３B２

��������� �

��������� �

一味唐辛子ナツメグ黒コショウ白コショウ
９１±３.９８６±１.１８９±２.３８７±２.８G１
９６±３.０９０±４.１９７±３.７９６±５.５B１
９４±５.７９４±２.５９１±４.２９５±５.９G２
８５±５.２８１±０.６９１±３.２８３±１.６B２
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を用いる方が感度は高いことがわかった（表６）。

��������	��� （％）　
　

n＝２　

　以上種々のカラムを検討したが，ナッツ類は多機能カ

ラムMycoSep#２２６，香辛料は多機能カラムMultiSep#２２８，

MycoSep#２２８で回収率が良く，簡便であると考えられた。

　カラム１本当たりの単価は，SAXカラムやMultimodeカ

ラムの４倍程度と高価であるが，カラム負荷の際の溶媒

変換がなく，操作が容易である。

　なお，これら多機能カラムによるアフラトキシンの試

験法が，平成１４年３月２６日付け食監発第０３２６００１号によ

り，採用された。

��������	
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　AF ０．２５ppbでのHPLC再現性試験結果を表７に示した。

標準での検出下限値を３σとすると０．０５ppb，定量下限値

を１０σとすると０．１５ppbとなる。多機能カラムMycoSep，

MuliSepを用いた場合の試料換算（試料１０Ｇ・注入量１０

��）の定量下限値は，ナッツ類では０．６ppb，香辛料は

１．２ppbとなる。　

　　　 

�������

１）フロリジルオープンカラムでの回収率は，AFG１，

B１，G２，B２で各々５２，７９，５７，８１％でありG１，G２

の回収率が低かった。

２）BOND ELUT Jr SAX（５００mg）カラムはナッツ類で

の回収率は８１～１００％であり，カラムも廉価であるが，

カラム負荷の際に抽出溶媒を変換する必要がある。

３）多機能カラムISOLUTE MULTIMODEカラムはピー

ナッツのG１，カシューナッツのG１，B１の回収率で

７０％ 程度と低かった。

４）多機能カラムMycoSep#２２６はナッツ類，MycoSep#２２８，

MultiSep#２２８カラムは香辛料で良い回収率を示し，操

作も簡便である。　

　　定量下限値はナッツ類で０．６ppb，香辛料で１．２ppbで

ある。

　　なお，これら多機能カラムによるアフラトキシンの

試験法が，平成１４年３月２６日付け食監発第０３２６００１号に

より，採用された。

������

１）Hisashi Kamiura et al．：J．Asssoc．Off．Anal．Chem． ��，４５８

（１９８５）

２）食品衛生検査指針

３）衛生試験法注解１９９０版

４）衛生試験法注解２０００版　　 

５）Trucksess et al．：J．Asssoc．Off．Anal．Chem．７７，１５１２

（１９９４）

６）Hiroshi Akiyama ae al．：J．Food Hyg．Soc．Japan ��，１９５

（１９９６）

７）合田幸広等：食衛誌　Vol．４２．�１，５６（２００１）

８）穐山浩等：日本食品衛生学会第８１回学術講演会（平

成１３年５月）講演要旨集

２０ppb１０ppb５ppbSTD濃度
９７９７９９G１
８１８３７６B１
９７９７９９G２
６３５９５６B２

���������	
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　１０��注入　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n＝５　

１０σ３σstdAV
０.１１０.０３０.０１１０.２６４G１
０.１１０.０３０.０１１０.２６３B１
０.１５０.０５０.０１５０.２８６G２
０.１４０.０４０.０１４０.２５０B２
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　平成１４年３月現在，食品衛生法により基準値の定めら

れた動物用医薬品は２２種であり，答申中のもの４品目を

含めると２６種類に上っている。これらの医薬品について

は個別法が示されているが年々増加する基準物質を個別

に分析することは多くの労力と時間を要し，多くの医薬

品を速やかに分析することはますます困難になってきて

いる。

　当部では，平成１２年度から堀江らの方法１）～４）に基づき，

メタリン酸：アセトニトリル：メタノール混合液の除蛋

白抽出液を用い，OASIS HLBカートリッジカラムでの妨

害物除去をおこない，フォトダイオードアレイ検出器付

き高速液体クロマトグラフィーによる簡便で効率的な一

斉分析法の検討を行ってきたところである。　　　

　平成１３年度は，昨年度の対象とした動物用医薬品にサ

ルファ剤等１０品目を加えた２１品目の一斉分析法の検討を

行ったので報告する。
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　検討食品は，牛肉（筋肉），豚肉（筋肉），鶏肉（筋肉）

とした。

　対象動物用医薬品は，第１報で分析可能となったキノ

キサリン-２- カルボン酸（QCA），５- ヒドロキシ－チアベ

ンダゾール（TBZm），５- プロピルスルフォニル-１H- ベ

ンズイミダゾール-２- アミン（ABZm），チアベンダゾー

ル（TBZ），スルファジミジン（SDD），フルベンダゾー

ル（FBZ），ゼラノール（ZNL），α- トレンボロン（α-

TB），β- トレンボロン（β-TB），スルファモノメトキシ

ン（SMM），オキソリン酸（OXA） １１種類に加え，クロ

ルテトラサイクリン（CTC），オキシテトラサイクリン

（OTC），スルファメラジン（SMR），スルファジメトキ

シン（SDMX），スルファキノキサリン（SQX），ピリメ

タミン（PYR）フラドリゾン（FZ），オルメトプリム（OMP），

トリメトプリム（TMP）及びチアンフェニコール（TPC）

の２１種類とした。
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　HPLC：ヒューレットパッカード社（現：Agilent）HP　１１００

　検出器：フォトダイオードアレイ検出器

　　　　　蛍光検出器

　カラム：TSK-GEL ODS ８０Ts（４．６� i．d．×１５０�）

　　　　　Wakosil-�５C１８RS（４．６� i．d．×１５０�）
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　流　速：０．７�/�

　カラム温度：４０℃

　測定波長：DAD ２２０�，２４１�，２６５�，３０５�，３５０�

（５チャンネル）

　　　　　　FLD Ex　２８０�　Em　３２０�

　移動相：A：０．０２５M－KH２PO４（pH３．０）

　　　　　B：アセトニトリル/A：（８０/２０）

－84－
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A Study of Simultaneous Determination of Residual Veterinary Drugs in Meats after Cleanup
with OASIS Cartrige by HPLC with Photo Diode Arrey Detector（�２）

赤間　仁　　高橋　紀世子　　石川　潔　
大江　浩　　　　　　　　　　　　　　　

Hitoshi AKAMA，Kiseko TAKAHASHI，Kiyoshi ISHIKAWA
Hiroshi OOE　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

キーワード：ＨＰＬＣ，残留動物用医薬品，同時分析，ＯＡＳＩＳカートリッジカラム，
フォトダイオードアレイ検出器　　　　　　　　　　　

Key words：HPLC，Residual Veterinary Drugs，Simultaneous Determination，
　　OASIS Cartridge Columun，Photo Diode Arrey Detector

　昨年度に引続き，OASISカートリッジカラムを精製法に使用して，フォトダイオードアレイ検出器付き高速液体ク

ロマトグラフィーを用いた多種動物用医薬品の同時分析法の検討を行ったところ，抽出方法等に今後の課題は残った

ものの，豚，牛，鶏肉について１６種類の分析が可能となった。
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　グラジエント条件：

　　　　　　　　　　　　A　　　　 　　　B

　　　　０�　　　　　　９５％　　　　　　　　５％

　　　１０�　　　　　　９５％　　　　　　　　５％

　　　２４�　　　　　　７０％　　　　　　　３０％

　　　３３�　　　　　　７０％　　　　　　　３０％

　　　４０�　　　　　　３０％　　　　　　　７０％

　　　４５�　　　　　　　０％　　　　　　１００％

　　　５５�　　　　　　　０％　　　　　　１００％
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　カートリッジカラム：

　Waters OASIS HLB ３� ６０� Extraction Cartridges

　Waters OASIS HLB ６� ５００� LP Extraction Cartridges

　標準試薬：QCA，TBZm，ABZm，FBZ，ZNL，α-TB，

β-TB：林純薬工業�　TBZ：和光純薬工業�　SDD，

OXA，OTC，CTC，SMR，TMP：SIGMA SMM：第一農

薬�　SDMX，OMP：第一製薬�　

SQX：大日本製薬�　TPC：エーザイ

�　PYR：福寿製薬�　FZ：上野製

薬�

　標準原液：各動物用医薬品１００�/

�メタノール溶液）（ただし，FZに

ついては，DMSO約１０�にあらかじ

め溶解後１００�とした。）

　標準添加回収用標準液：CTC，OTC

については，それぞれ５�，２�/�，他の医薬品につい

ては１�/�アセトニトリル溶液とした。

������ � � �

　検量線：２０ppb，５０ppb，１００ppb，２５０ppb，１０００ppb

　（ただし，SDMX，CTC，SQX，OTC，SMM，QCAに

ついては最低濃度５０ppbで検量線を作成）

　分析フロー：（図１）
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　STD２１物質の混合標準液について前報のグラジエント

条件で分離を試みたが，ピークが混み合い分離がうまく

いかなかった。

　各食肉のブランクの妨害ピークがチャートの前半（０

～２０分）部分と後半（４５分以後）部分に集中してみられ

ることから，STDのピーク位置を妨害ピークからはずす

ために，ホールド時間を２回組み込み分析時間４５分の条

件を５５分に延長し，グラジエントの傾斜を調整すること

で，チャート中半でのＳＴＤピークの分離の改善を試み

たところ，TPC，OMP，TMPを除く１８種類について良好

な分離が可能となった（図２）。

　ただし，CTCについては移動相の性質上リーディング

は改善されなかった。

　（採用したグラジエント条件の詳細：２．３　参照）

　図２は２４１�でのSTDピークの分離状況であるが，感度

及び妨害ピークの状況等を勘案し各医薬品の選択波長は

表１のとおりとした。
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　今回のグラジエント条件では分析１検体あたり１０分間

の測定時間延長となるため，前報のグラジエント条件（４５

分）でWakosil-� ５ C１８RSによるSTD分離の検討も行っ

たが，STDピークの分離状況はTSK-GEL ODS ８０Tsと変

わらず十分な分離は得られなかった。

　このことから，カラムをTSK-GEL ODS８０Tsに絞って検

討をおこなった。　
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医薬品名波長（�）チャンネル
SMR２８０DAD A
SMM

２４１DAD B
SQX
PYR

２６５DAD C
SDMX
SDD

３０５DAD D
ZNL
TBZm
CDXm
OTC

３５０DAD E

FZ
SQX
FBZ
β-TB
α-TB
ABZmEx２８０

Em　３２０
FLD １ TBZ

OXA
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　牛肉の筋肉中の残留基準値であるZNL（０．００２ppm）及

びβ-TB（０．００２ppm）の定量下限値を確保するために，

試料重量を５�から１０�に増やし濃縮率を５倍から１０倍

に上げて検討を行った。

　まず，２０ppbの低濃度の標準溶液で５回の繰り返し試

験を行い，定量下限値を機器の性能上確保可能かどうか

の確認を行った（表２）。

　QCA，SDMX，CTC，SQX，OTC，SMMの６医薬品に

ついては，STD２０ppbでは感度が得られなかったが，これ

らQCA等の基準値である５０ppb（０．００５ppm）の濃度では

１８種類すべての医薬品について感度がとれている。

　なお，β-TBにつては，基準値の約１０分の１の感度が

得られた。

����������	
���� n＝５　

　

　注：基準値の項の「和」の表記は，TC，CTC，OTCの値の和を示す。

 

　しかしZNLについては，定量下限値が１０σで０．０２７とな

り，濃縮換算値（低量下限値）も基準値を確保できない

という結果になった。

　一方で，コーデックス委員会が設定した「食品中の動

物用医薬品残留分析法に関する適格性許容基準」による

と，「濃度１０ppbから１００ppbの試験にかかる変動係数は

２０％以内，回収率は７０～１１０％の範囲である試験法を採

用する。」と述べられており，この基準を満たす試験法

としては採用し得るといえる。

　（ZNLの回収率については，後述の表３参照）
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　試料重量を５�から１０�に増加したことにより，

OASIS HLB ３� ６０� では負荷の際に目詰まりを起こし，

うまくいかないことからOASIS HLB ６� ５００� を用い

検討を行った。

　また，溶出が十分行えるかどうかを確認するために，

メタノールを１０�ずつ２回に分けて溶出しSTDの溶出状

況を見たところ図３のとおりの結果となった。

　SQX，FBZ，QCA，α-TB，β-TB等にやや溶出残がみ

られたが，その他の医薬品については１０�で十分溶出が

行える状況であった。

　したがって，活性化及び洗浄については６０�と同様に，

活性化はメタノール５�，水５�で操作し，付加後の洗

浄は水２０�で行い，溶出については妨害物質の溶出を考

慮してメタノールを１０�から１５�に増やし行うこととし

た。（FZについては，試料に添加したときに回収率が改

善されている。（後述表３参照））
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　グラジエント条件を確定し，牛肉でのHLB６０�と

HLB５００�でのクリーンナップの状況を従来法と比較し

たところ，以下のようなチャートが得られ，どちらも同

様の状況であった。（試料５�，牛肉（凍結試料），保存

期間約６ヶ月を使用した。）
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　次に試料重量１０gとし，牛肉（筋肉），豚肉（筋肉），鶏肉

（筋肉）のそれぞれのクリーンナップの状況を比較して見た

ところ，牛肉，豚肉，鶏肉ともに同様の夾雑物のピーク形

状を示しているが，図４に示した牛肉の夾雑物ピークとは

１４分から１７分及び４３分以降のピーク形状が大きく異なる。

　この違いについては，１４分から１７分にかけてのピーク

は図５－１から３で，肉の種類による違いがみられない

ことから，操作の条件（温度，静置時間，ろ過等）によ

る違いが原因である可能性が高いと思われる。（牛肉につ

いては新鮮肉を，豚肉，鶏肉については（凍結試料）保

存期間約６ヶ月を各１０�使用した。）

－86－

判定基準値定量下限値１０σ検出限界３σCV％AV物質名
○　０.１０  �０.０００５０.００５０.００１６　３.０５５１７.８０TBZm
○　０.１０  �０.０００３０.００３０.０００９　１.７５７１６.８０ABZm
○　０.００５  �－－－－　０.００QCA
○　０.１０  �０.０００２０.００２０.０００６　１.１２９１８.７５TBZ
○　０.１０  �０.０００６０.００６０.００１８　２.５７４２３.１５SDD
○　０.０１  �０.０００３０.００３０.０００９　１.３８４２２.６８FBZ
○　０.００２  �０.０００３０.００３０.０００８　１.３９９２０.０４β-TB
○　０.０１  �０.０００２０.００２０.０００７　１.１８２２０.２４α-TB
×　０.００２  �０.００２７０.０２７０.００８１１０.４９０２５.８４ZNL
○ �� －　�０.０００３０.００３０.００１０　１.７４２１８.９０OXA
○ �� －　�０.０００４０.００４０.００１２　２.１０７１８.８６SMR
○ �� －　�０.０００８０.００８０.００２４　３.２９０２３.９９PYR
○ �� －　�－－－－　０.００SDMX
○ �� －　�０.０００５０.００５０.００１６　２.９３５１８.６９FZ
×  和　０.２　�－－－－　０.００CTC
○ �� －　�－－－－　０.００SQX
×  和　０.２　�－－－－　０.００OTC
○ �� －　�－－－－　０.００SMM
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　カートリッジカラムの充填剤のボリュームは約８倍で

あるので試料重量を２倍にしたことによる保持不足はな

いと考えられたが，医薬品を保持するのと同様に妨害物

質もまた保持してしまうことから，６０�と比べるとやは

り妨害ピークの面積も増加した。
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　添加回収のチャートについては，

図６のとおりであるが，夾雑物の

溶出は６０�（図３）とは異なり

チャート前半に目立った。�

　添加回収に使用した牛肉，豚肉，

鶏肉の夾雑物ピークの残留パター

ンは，肉種が異なるにもかかわら

ず類似していた。（図６－１，２，３）

　しかし，精製の状況やカート

リッジのロットなどの影響が原因

かは不明であるが，検討の都度パ

ターンが異なっていた。（図５と図

６は，同一肉，同一日の分析

チャートである。）

　添加回収率の状況については，

表３に示したとおりの結果となっ

た。

　TBZｍ以下SQXまでの１６種類の

医薬品については各肉種ともに

６０％以上の回収率を得ることがで

きたが，前報で良好であったSMM

に関しては，妨害ピークとリテン

ションタイムが一致し定量ができ

なかった。

　OTCについては，前報同様に回

収率が低いため，モニタリングとしては活用できるが，

テトラサイクリン系３物質の定量は公定法によらなけれ

ばならない。

　また，定量が可能な医薬品であっても，低波長側に妨

害物質のスペクトルが検出され，２２０�から３５０�までの

全ての領域で標準と同じスペクトルが得られないものも

あり，定性には，たとえばリファレンススペクトルの波

長領域を２５０�から３５０�（高波長側）に限定して同定す

るなどの注意が必要であった。
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�� （n＝３）　

鶏肉平均豚肉平均牛肉平均添加量
（�/１０�）

　８６.２　８３.１　６６.２１TBZm
　８３.３　８０.４　８１.３１ABZm
　７９.７　８０.５　７６.４１QCA
　８６.３　８１.６　８０.５１TBZ
　８０.１　９５.９　９８.１１SDD
　９１.０　９４.９　８６.７１FBZ
　７０.１　６２.５　５９.７１β-TB
　８１.１　７８.４　７４.７１α-TB
　８５.２　８１.６　７９.４１ZNL
　８９.８　９０.６　８８.３１OXA
　８７.６　８１.９　７５.８１SMR
　７７.８　８０.７　８５.２１PYR
　６８.６　６８.４　６０.１１SDMX
　８４.０　７６.０　７６.３１FZ
　８０.８　６６.６　６７.９５CTC
　８８.３　８６.５　８０.１１SQX
　２４.６　５９.７　５２.１２OTC
２６７.９１５０.６２０６.１１SMM
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　今回の検討の結果最終的に１６種の医薬品について抽出

操作が簡便な一斉分析が可能となったが，除蛋白抽出液

の温度の保持や，１５分の放置時間への注意及びハイフ

ロースーパーセルを用いた桐山ロートによるろ過行程で

かなりの時間（１検体あたり約１０分）を要するなどの問

題が残った。

　また，ろ過には試料重量を１０�に増やしたことで目詰

まりがみられ，ろ過能力が限界であることから，定量下

限値を上げるためにこれ以上試料重量を多くするには，

別のろ過方法を検討しなければならない。

　今回検討した医薬品のうち１６種類について良好な回収

率が得られたが，除タンパク抽出液の妨害の除去効果が

肉種，部位により異なることから，現時点では試料によっ

て全ての医薬品をいつも正確に定量できると言い難く，

妨害除去をコンスタントに行うためのさらなる検討を要

する。

　また，基準値が設定されていない動物薬は，リテンショ

ンタイムとスペクトルからその残留を判定することは可

能であるが，低濃度の基準値が定められているZNLなど

を，妨害に左右されることなく正確に定性，定量するた

めには，今後，質量分析器付き高速液体クロマトグラフィー

による一斉分析法の検討が必須となるものと考える。

� � � �

１）石井理枝他：食品衛生学誌�３５，１７３～１７９（１９９４）

２）堀江正一他：食品衛生学誌�３９，３８３～３４３（１９９８）

３）氏家愛子他：宮城県保健環境センター年報�１７，７４

～７８（１９９９）

４）石川潔他：宮城県保健環境センター年報�１９，１７１

～１７２（２００１）
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　ダイオキシン類については，平成１２年１月のダイオキ

シン類対策特別措置法の施行を受け，都道府県知事が大

気，土壌，水質，底質といった環境媒体におけるモニタ

リングの義務が課せられた。しかしながら分析法につい

ては工程が複雑かつ煩雑であるため最終的な数値確定ま

でに時間を要し，結果を反映した緊急調査への迅速な対

応は難しい状況にある。こうした状況を解決するために，

現在簡易分析法の開発が待たれており，国としても簡易

分析法のマニュアル化へ向けて準備を行っている。今回

国立環境研究所との「地方公共団体環境研究機関との共

同研究」の一環として環境標準試料を用い，簡易な精製

を行った検液により低分解能GC/MSを中心とした分析

装置における比較検討を行ったので報告する。
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　PCDDs/DFs及びCo-PCBの標準溶液はWellington及び

CIL社製，有機溶媒はダイオキシン類分析用を使用し，

その他の試薬についてはPCB分析用または特級以上のも

のを使用した。
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　以下に示した国立環境研究所所有の環境標準試料を使

用した。

　CRM １２：海底質試料　（Lot �　　－）

　CRM １６：河川底質試料（Lot �　４７６）

　CRM ２０：湖沼底質試料（Lot �１０６８）

　CRM ２１：土壌試料　　（Lot �　１６７）
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　サーモクエスト製GC：TRACE GC２０００，MS：Finnigan 

POLARISを用いた。分析カラムは，BPX-５（６０�×０．２５� 

i．d．df＝０．２５�，SGE製）を使用した。

������������	
���������������

　SGE社製のSCLV（S olvent C ut L arge V olume）イン
ジェクションシステムをGCに搭載したヒューレット

パッカード製GC：HP６８９０及び日本電子製MS：GC-mate�

を用いた。分析カラムは，プレカラムとしてBPX-５（７�

×０．２５� i．d．df＝０．２５�，SGE製），分析カラムとして

BPX-５（３０�×０．１５� i．d．df＝０．１５�，SGE製）を使用

した。
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　分析値の比較対象として，HRGC/HRMSによる分析を

行った。装置はヒューレットパッカード製GC：HP６８９０，

日本電子製MS：JMS ７００を使用し，測定にはSP-２３３１（３０

�×０．２５� i．d．df＝０．２０�，Supelco製）及びPTE-５（３０

�×０．２５� i．d．df＝０．２５�，Supelco製）の２種類のカラ

ムを用いた。
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　図１に示した工程に従って分析を実施した。抽出工程

では高速溶媒抽出装置（以下ASEと略記）を用い，精製
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Studies on Simplified Analysis of Dioxins

中村　朋之　　清野　陽子　　鈴木　　滋　
加藤　謙一　　高橋　正弘　　　　　　　　

Tomoyuki NAKAMURA，Yoko KIYONO，Shigeru SUZUKI
Ken-ichi KATO，Masahiro TAKAHASHI　　　　　　　　　

キーワード：ダイオキシン類，簡易分析，イオントラップ型GC/MS
卓上型二重収束GC/MS　　　　　　　　

Key Words：Dioxins，Simplified Analysis，Ion trap GC/MS，Bench Top Double
Focusing GC/MS　　　　　　　　　　　　　　　　

　国立環境研究所との共同研究の一環として環境標準試料を用い簡易分析法開発にむけての検討を行った。簡便な精

製処理を行った試料を低分解能型GC/MSであるイオントラップ型GC/MS，卓上型二重収束GC/MSを用いて分析を行い，

併せて高分解能GC/MSにより得られた定量値との比較も行った。この結果各種分析機器間において数値的に大きな相

違は認められず，TEQ値としては比較的近似した結果を示した。



過程では多層シリカゲルカラムと活性炭カラムを連結さ

せたカートリッジカラムによる方法１）で行った。
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　ITMSは，既報２），３）に準じ，MS/MSによる測定を実施し

た。LRMSについては表１，HRMSは表２にそれぞれ分

析機器の測定条件を示した。一般的に低分解能MSと呼

ばれるITMS，LRMSについてはカラムバックの影響を考

え，微極性カラム１種類のみ使用し，高分解能MSについ

ては公定法どおり，２種の極性の異なるカラムを使用し

た。
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　分析機器間におけるトータルTEQ値の比較結果を表３

に示し，PCDDs/DFs並びにCo-PCBsについて比較したも

のを図２，３に示した。TEQ値を算出するにあたって，

２，３，７，８位置換異性体がNDのものについては，対象化合

物の検出下限値の１/２にTEFを乗じた。この結果得られ

たトータルTEQ値はほぼ同様な結果が得られたものの，

HRMSの結果と比較して，若干ながら低めに検出される

ものもあり，過小評価される懸念も示唆された。また

PCDDs/DFsとCo-PCBによる差を見てみると，前者が概ね

近似した定量値を示したのに対し，後者は少々ばらつく

結果となった。これは，TEFが０．１とCo-PCB中でTEQへ

の寄与率が最も大きい３，３’，４，４’，５-PeCB （IUPAC �

#１２６）の定量結果が大きな要因であることがわかってお

り，Co-PCBsからのTEQ算出にあたっては，本異性体の

確実な定量の必要性が確認された。次にTEQ算出に関与

する２，３，７，８置換異性体１７種並びにコプラナー PCB（Co-

PCB）１２種類について分析値の相違を確認した。一部異

性体については分析カラムの分離状況によりHRMSと比

較して，高値になるものが観察された。これら結果の一

例について海底質試料の結果を図４に示した。全体的に

は大きな定量値の相違は認められなかったが，低分解能

MSにおいて内部標準物質への妨害等が見られた一部の

化合物において数値の差が認められた。
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環境標準試料 秤量（ca. １５�）
　　活性化銅混合（WAKO純薬製）
高速溶媒抽出（ASE-２００，DIONEX）２回/１ｾﾙ
　　Toluene １５�×２回，１５０℃，２０００psi
粗抽出液
　
一部分取
　
クリーンアップスパイク添加（４００pg，OCDD/DF2000pg）
　　１３C１２-２３７８体１７種，１３C１２-Co-PCB１４種
硫酸処理
　
水　洗
　
脱水、濃縮
　
カートリッジカラムによる精製

Fr１
n-Hex １００�
　　　　　　　 Fr２
　　　　２０％ DCM/n-Hex ６０�
　　　　　　　　　　　　　　　　Fr３
　　　　　　　　　　　　　　Toluene ２００�
　　　　　　　　　　　　　　 　
　　　　　　　　　　　　　　　　濃縮
　　　　　　　　　　　　シリンジスパイク添加
　　　　　　　　　　　　１３C１２-１２３４-TeCDD ４００pg
　　　　　　　　　　　　　f.v １００��/Toluene
　　　　　　　　（PCDDs/DFs，non，mono-ortho -PCBs）
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装置　GC：HP-６８９０　MS：JEOL GC-Mate�
GC条件
　使用カラム：
　　４～８-PCDDs/DFs，Co-PCB用
　プレカラム：BPX-５　７�×０．２５�φ　膜厚０．２５�　SGE社製
　分析カラム：BPX-５　３０�×０．１５�φ　膜厚０．１５�　SGE社製
　カラム温度：８０℃（０�）→２０℃/�→３２０℃（５．１２�）→-７０℃/�
　　　　　　　→１８０℃（１�）→５℃�→３２０℃（１．５�）
　注入法：スプリットレス　　　　　注入口温度：３２０℃
　キャリアーガス流量：１．０�/�　　注入量：２��
MS条件
　測定モード：EI（＋）
　イオン化電流：３００μA　　　　イオン化電圧：４０V
　イオンマルチ電圧：R＝５００：５００V，R＝３０００：６５０V
　イオン源温度：２８０℃　　　　　PFKインレット温度：７０℃
　インターフェース温度：２９０℃　分解能：≧５００，≧３,０００
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装置　GC：HP-６８９０　MS：JEOL JMS-７００
GC条件
　使用カラム
　１　７，８-PCDDs/DFs用
　　カラム：PTE-５　３０�×０．２５�φ膜厚０．２５�　スペルコ社製
　　カラム温度：１２０℃（１．５�→３０℃/�→２００℃（０�）→５℃/�
　　　　　　　　→２４０℃（０�）→３０℃/�→２９０℃（７．１７�)
　２　４～６-PCDDs/DFs用
　　カラム：SP-２３３１　３０�×０．２５�φ膜厚０．２０�　スペルコ社製
　　カラム温度：１２０℃（１．５�)→２５℃/�→２００℃（０�)→２℃/�
　　　　　　　　→２４０℃（０�）→２０℃/�→２７０℃（８．８�)
　３　Co-PCB用
　　カラム：PTE-５　３０�×０．２５�φ膜厚０．２５�　スペルコ社製
　　カラム温度：１２０℃（１�)→３０℃/�→２００℃（０�)→５℃/�
　　　　　　　　→２７０℃（１０．３４�)
　　注入法：スプリットレス　　注入口温度：２６０℃
　　キャリアーガス流量：１．０�/�　　注入量：２��
MS条件
　測定モード：EI（＋）
　イオン化電流：６００μA 　　　　イオン化電圧：４０eV
　イオンマルチ電圧：１．４kV　　　加速電圧：１０kV
　イオン源温度：２６０℃ 　　　　PFKインレット温度：８０℃
　インターフェース温度：PTE-５：２６０℃　SP-２３３１：２７０℃
　インレットパイプ温度：PTE-５：２６０℃　SP-２３３１：２７０℃
　分解能：≧１０，０００（１０％valley）
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単位：pg-TEQ/�　

　注）TEQ値算出の際，検出下限値以下の異性体に関しては，
検出下限値の１/２をTEFに乗じた
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　今回分析に供した各分析機器において幾つかの課題が

認められたので，今後に向けての取り組みと併せて考察

する。

　ITMSにおけるMS/MS条件について，剱持ら４）は試料中

に存在するマトリクス量によりイオン化条件を制御する

必要性を論じている。標準系列を用いた際の装置の検出

下限は２，３，７，８-TCDDで０．５pg以下は得られているが実

試料では，マトリクスの影響を受けて約１pg近傍までの

感度低下が認められた。この点を踏まえ今後，イオン化

条件の再検討と併せ，取込みイオン数の制限，スキャン

タイムの延長等最適条件の更なる検討が必要である。

　LRMSは二重収束磁場型MSの小型機であり，今回は

SCLVインジェクションシステム搭載機を使用した。

SCLVについては試料溶液中のマトリクス濃度が高い場

合に装置パフォーマンスの限界が観察され，最適条件に

ついて今後の検討の必要性が認められた。装置の応用と

して高沸点側のマトリクスを除去でき，より確実なダイ

オキシン成分を得られるようなパラメーターの開発によ

り，より効果的な測定が可能であると推測された。装置

感度の検出下限は約０．２pgであったが，ネイティブであ

る１２C１２-P（n）CDDの測定チャンネルにおいて内部標準物

質１３C１２-P（n）CDFからの妨害が観察され，２，３，７，８置換異

性体以外の化合物においても定量性に問題を残す形と

なった。分解能を５００から３０００に上げたことで僅かながら

マスクロマトの改善は認められたが，低分解能MSの限界

が認められた。低分解能MSによる測定においても，発生

源予測のための道具として利用を考えた場合，可能な限

り異性体パターンを抑える必要があり，TEFを有する異

性体以外の確実な分離定量も考慮に入れる必要がある。

これにより使用する内部標準物質の削減等今後改善すべ

き課題が多く認められた。
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　ダイオキシン類の簡易分析法開発に向け，精製工程を

簡便化し，低分解能MSによる分析を行い，測定装置間の

相違を検討した。その結果数値的に大きな差は認められ

ず，TEQ値としては比較的近似した傾向を示した。TEQ

値を算出するにあたっては，スクリーニング的に低分解

能GC/MSにおいても分析が可能であることが示唆され

たが，発生源解明に向けて詳細な異性体情報を得るため

の分析を検討する際には，各分析機器において更なる最

適条件の検討が必要であることが確認された。
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　本共同研究を実施するにあたり，国立環境研究所より

環境標準試料を供与頂きました。感謝申し上げます。

　また本共同研究期間中，御指導並びに御助言を頂きま

した国立環境研究所高澤嘉一氏には深く謝意を表します。

また，共同研究者の山形県環境保全センター佐藤氏，栃

木県保健環境センター伊東氏には持参した試料の高分解

能GC/MSによる測定を実施して頂きました。この場を借

りて感謝申し上げます。最後に多忙な中，終始御指導，

御助言を頂き，また研究の遂行にあたり格段のご配慮を

いただきました国立環境研究所伊藤主任研究員，橋本主

任研究員に深く謝意を表します。
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１）松村千里等：第８回環境化学討論会講演要旨集，

２０２～２０３（１９９９）

２）中村朋之等：第９回環境化学討論会講演要旨集，

２４８～２４９（２０００）

３）中村朋之等：第１０回環境化学討論会講演要旨集，

３１０～３１１（２００１）

４）剱持由紀夫等：第１１回廃棄物学会研究研究発表会講

演論文集，１２６８～１２７０（２０００）

ITMSLRMS
（R＝３０００）

LRMS
（R＝５００）HRMS

６９６９５８６１海 底 質

４０４０４２４５河川底質

１３１０９．４１１湖沼底質

１００１１０９９１１０土　　壌
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　最近の住宅は快適性・省エネルギー性を追求した高気

密・高断熱住宅が普及しており，この気密性の高まった

室内でさまざまな空気汚染の問題が起きている。室内空

気のホルムアルデヒドについては，平成９年に厚生省

（現厚生労働省）の室内空気汚染に関する検討会で指針

値が設定された。また，平成１２年には住宅の品質確保の

促進に関する法律が施行され，こうした状況の中で，住

宅メーカーにおいて，建材や内装材の低ホルムアルデヒ

ド規格材の使用等による室内空気汚染防止対策が推進さ

れている。

　そこで今回，室内空気汚染対策が施された新築住宅に

ついて，入居前および入居後のホルムアルデヒド，アセ

トアルデヒド，および揮発性有機化合物（以下VOCとす

る）の測定を実施し，汚染防止対策後の住宅の現状を把

握するため実態調査を行った。

　また，ホルムアルデヒドについて，検知管による簡易

測定法との比較もあわせて実施した。
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　低ホルムアルデヒドの建材を使用して建てられた新築

の一般住宅について，入居前調査を６棟行った。さらに，

協力の得られた４棟について入居後調査を入居３週間～

５か月後に行った。

　調査時期は平成１３年１０月から平成１４年３月で，測定地

点は室内と室外を１か所づつ行い，室内は居間中央の高

さ１．３ｍ付近で測定した。また，室外は室内と同じ高さ

で外壁から１ｍ以上離した地点で行った。

　アンケート調査は入居前には建物情報等，入居後には

居住者の生活スタイル等についてアンケートを実施した。
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　採取方法，および分析方法は厚生労働省の室内空気中

化学物質の測定マニュアルに基づいて行った。
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　試料採取にあたり，住宅の開口部すべてを３０分間開放

した後５時間以上密閉し，吸引速度１l/minで３０分間空気

��������	
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Fate of Formaldehyde in Dwelling Environment

佐々木　ひとえ＊　　泉澤　啓　　佐藤　真貴子　
佐藤　好克　　斎藤　善則　　高橋　正弘　　　

Hitoe SASAKI， Kei IZUMISAWA， Makiko SATO　　　　　
Yoshikatsu SATO，Yoshinori SAITO， Masahiro TAKAHASHI

キーワード：室内環境，ホルムアルデヒド，アセトアルデヒド，揮発性有機化合物

Key Words：Dwelling Environment，Formaldehyde，Acetaldehyde，
Volatile Organic Compounds　　　　　　

　県内の室内空気汚染対策後の住宅について，入居前，及び入居後のホルムアルデヒド等の実態調査を実施した。

その結果，ホルムアルデヒドは，入居前，及び入居後共に，指針値を超えたところは無く，低ホルムアルデヒド規格

材使用による効果が確認できた。

　アセトアルデヒドは，入居後に指針値を超えた住宅が１棟あったが，全体的に見れば入居後の方が低い傾向を示した。

　VOCは，一部の化合物（トルエンは入居前，p- ジクロロベンゼンは入居後）が指針値を超えた。しかし，住宅完成

後時間経過に伴い，低減する傾向が見られた。

　常時換気システムの無い住宅は入居後に，ホルムアルデヒド，アセトアルデヒド，VOCのほとんどの項目で濃度が

上昇した。

　ホルムアルデヒド濃度測定において，HPLC法と検知管法を比較したところ，検知管法による濃度レベルの確認は

可能であった。

　入居前に比べ入居後に濃度が高くなった化合物もあり，居住者が室内空気汚染を防止できるような生活スタイルを

啓発していくことも重要と思われた。

＊　現　大崎広域水道事務所



を採取した。なお，常時換気システムを有する住宅にお

いては，密閉中も採取中も換気システムを稼動させた。

　室内は３０分間の試料採取を２回行い，測定値の平均値

を得た。室外は吸引速度１l/minで３０分間１回の採取とし

た。

　空気捕集にはホルムアルデヒドおよびアセトアルデヒ

ドはWaters製Sep-Pak XpoSurアルデヒドサンプラー，

VOCは柴田科学製活性炭チューブを使用した。
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　日常生活を普段どおりにしている状態で，入居前と同

じ居間の空気を吸引速度１００ml/minで２４時間採取した。室

外も同様に行った。空気捕集剤は入居前調査に同じ。
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　空気中のホルムアルデヒドおよびアセトアルデヒドを

DNPH捕集剤で吸着，誘導体化させる。これをアセトニ

トリルで溶出し，高速液体クロマトグラフで測定した。

測定条件を表－１に示す。

　なお，ホルムアルデヒドの定量下限値は未使用の捕集

管５本について操作ブランクを求め，捕集量を入居前

３０L，入居後１４４Lとした場合の濃度（�/�）を算出し，

その標準偏差×１０の値とした。
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　空気中のVOCを活性炭に吸着させ，これを二硫化炭素

で溶出し，GC/MSでVOC４１化合物（表－２）を測定した。

測定条件を表－３に示す。

　VOCの定量下限値は検量線作成時の最低濃度０．１�/l

を５回測定し，捕集量を入居前３０Ｌ，入居後１４４Ｌとし

た場合の濃度（�/�）を算出し，その標準偏差×１０の値

とした。
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　入居前住宅について，ガステック製ホルムアルデヒド

検知管No９１PLを使用し，吸引速度２００ml/minで３０分間空

気を捕集し測定した。空気採取はDNPH-HPLC法と同時

間に行った。
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　機器 　　Waters製 ２６９０  

　カラム　　　Waters製 Symmetry C１８ ５�

　　　　　　　　　　　　３．９×１５０�

　移動相 　　Ａ：精製水　Ｂ：アセトニトリル

　グラジェント　　　min　　　Ａ：％　　Ｂ：％
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　　　　８０　　　　２０

　　　　　　　　　　１０　　　　４０　　　　６０

　　　　　　　　　　３０　　　　４０　　　　６０

　流速　　　　　１ml/min

　検出　　　　　３６０nm

　注入量　　　　２０μl

��������	
��

��������	
��
　

　カラム　　　J＆W　DB- １

　　　　　　　０．２５�×６０�×1�

　温度条件　　４０℃（５分）→１０℃/min→２８０℃（５分）

　試料注入法　スプリットレス  

　試料注入量　１μl   

　注入口温度　２５０℃   

　検出器温度　２８０℃   

　検出法　　　SIM   
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　調査住宅６棟は，一戸建住宅でそれぞれ完成直後ない

し１年経過後までの住宅であった。そのうち，常時換気

システム設置住宅は４棟であった。ホルムアルデヒド対

応状況では，床フローリングは５棟がホルムアルデヒド

放散量の１番低い日本農林規格（JAS）のFC０規格を，１

棟がFC１規格を使用していた。壁および天井に使用された

ビニルクロスや接着剤も低ホルムアルデヒド規格材を使

用している住宅が多かった。
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　調査住宅４棟は，入居後３週間から５か月経過時に測

定を行った。常時換気システム設置住宅は３棟であった。

測定時期は冬場の暖房使用期間中で，電気による蓄熱式

が２棟，石油ファンヒーター使用が２棟だった。在室時

間では１棟が日中留守にしていた。居間に設置した購入

３か月以内の家具は１～３個であった。また，防虫剤を

居間に保存していた住宅が１棟あった。
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　現在までに指針値が設定された化合物，および濃度は

表－４のとおりである。

　ホルムアルデヒドの入居前後の結果を図－１に，アセ

トアルデヒドの結果を図－２に示す。

　VOCの入居前後の結果を図－３～７に示す。

　また，入居前の住宅について住宅完成から調査日まで

－94－

ヘキサン，ヘプタン，オクタン，ノナン，デカン，
ウンデカン，ドデカン，トリデカン，テトラデカン，ペ
ンタデカン，ヘキサデカン，２，４-ジメチルペンタン，
２，２，４-トリメチルペンタン

脂肪族炭化水素

ベンゼン，トルエン，エチルベンゼン，m，p- キシレ
ン，o- キシレン，スチレン，１，３，５-トリメチルベ
ンゼン，１，２，４-トリメチルベンゼン，１，２，３-トリ
メチルベンゼン，１，２，４，５-テトラメチルベンゼン

芳香族炭化水素

α-ピネン，リモネンテ ル ペ ン 類
トリクロロエチレン，テトラクロロエチレン，クロ
ロホルム，１，１，１-トリクロロエタン，１，２-ジクロ
ロエタン，１，２，-ジクロロプロパン，p- ジクロロベ
ンゼン，四塩化炭素，クロロジブロモメタン

ハ ロ ゲ ン 類

酢酸エチル，酢酸ブチルエ ス テ ル 類
メチルエチルケトン，メチルイソブチルケトンケ ト ン 類
ブタノールアルコール類
ノナナール，デカナールアルデヒド類
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の経過月数と濃度の関係を図－８～１０に示す。

　ホルムアルデヒド測定におけるHPLC法と検知管法と

の比較結果を図－１１に示す。

　なお，室外結果は検出下限付近の低濃度であった。
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�　ホルムアルデヒドはＡ住宅が指針値（１００�/�）に

近かったのを除くと２３～４５�/�であった。この住宅が

高めの値を示したのは，床フローリング材が他の住宅

より放散量の大きいFC１規格だったことや，調査時に付

いていたカーテンの加工剤による影響の可能性も考え

られる。

�　トルエンは最大１２００�/�，最小３．２�/�で指針値

（２６０�/�）を超えた住宅が１棟あった。

�　各住宅の最大濃度を示した化合物は３棟がα-ピネ

ン，残り３棟はトルエンであった。α-ピネンが高

かった住宅はすべて木造在来工法であった。

�　ハロゲン類はすべての住宅で検出されなかった。

�　総揮発性有機化合物（TVOC）は最大２１００�/�，最

小２３�/�で，完成後１か月以内に調査した住宅ではす

べてTVOCは暫定目標値４００�/�を超えていた。また，

完成後５か月以上過ぎた住宅では数１０�/�であった。

�　住宅完成から調査日までの経過月数と濃度の関係を

みると，ホルムアルデヒドは時間経過で低くなる傾向

はみられなかったが，これは低ホルムアルデヒド建材

（FC０）使用により元々放散が少ないためと考えられる。

アセトアルデヒドとVOCは住宅完成後時間経過に伴

い低くなる傾向がみられた。また，VOCが低い値を示

したＢ住宅，およびＥ住宅は夏以前に完成した住宅

だったため，夏場の高温による自然のベイクアウト効

果で化学物質が放散したため，調査時に低い値を示し

たものと考えられる。
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�　ホルムアルデヒドは３１～５５�/�の範囲内となり，入

居前に高かったＡ住宅は３７�/�と低下した。常時換気

システムの無いＤ住宅が上昇し，５５�/�となった。

�　アセトアルデヒドはＤ住宅が７６�/�と入居前の２

倍以上の値となり，指針値（４８�/�）を超えた。

�　Ｐ-ジロロベンゼンはＤ住宅が３１０�/�と指針値

（２４０�/�）を超えた。これは居間に防虫剤を保存し

ていたことが原因であった。

�　暖房に開放式石油ファンヒーターを使用しているＤ，

Ｆ住宅は，電気による暖房器具を使用しているＡ，Ｃ

住宅に比べ，脂肪族炭化水素が高かった。

�　TVOCは最大１７００�/�，最小３００�/�であった。最

大値を示したＤ住宅は常時換気システムの無い住宅で

あった。　
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�　ホルムアルデヒドについては，Ａ住宅を除けば入居

前に比べ入居後は１０～７０％程度高くなった。居住者の

持ちこんだ家具等の影響が考えられるが，平成１１年度

の東京都の調査結果とほぼ同程度であった。

�　アセトアルデヒドについては，D住宅を除けば入居

後の方が低い傾向を示した。これはVOCと同様調査時

期の影響と考えられる。

�　TVOCではD住宅以外は入居後の方が低い傾向に

あった。D住宅の入居前調査は１２月で気温の低い時期

だったが，入居後の調査は暖房による加温のため放散

量が大きくなったものと考えられる。また，調査した

居間に衣類の防虫剤を保存していたことや，換気シス

テムの無い住宅であったことも一因と考えられる。
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指針値（�/�）化合物名

　２６０ト ル エ ン

３８００エ チ ル ベ ン ゼ ン

　２２０ス チ レ ン

　８７０キ シ レ ン

　２４０p- ジクロロベンゼン

　４１ノ ナ ナ ー ル

　３３０テ ト ラ デ カ ン

　１００ホルムアルデヒド

　４８アセトアルデヒド

　４００T V O C
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�　両方法を比較すると，０．０３ppm以上では検知管法が

低値を示し，それ以下では高めになる傾向がみられた。

相関係数は０．７７３であった。

�今回の調査では低ホルムアルデヒド材を使用した住宅

での調査のため，全体的に低濃度域での比較だったこ

－96－

����

���

���

���

���

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�
�

���

����

���

���

���

���

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�
�

���

����

���

���

���

���

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�
�

���

����

���

���

���

���

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�

�
�
�
�
�
�
�

�
�
�
�
�
�
�

���

���

���

���



宮城県保健環境センター年報　第２０号　２００２ －97－

とや試料数が少なかったため，明確な比較結果は得ら

れなかった。しかし，検知管法での濃度レベルの確認

は可能と思われた。
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　今回の調査結果からホルムアルデヒドについては，指

針値を超えたところはなく，低ホルムアルデヒド規格材

の使用による室内空気汚染防止対策の効果が確認できた。

VOCについては一部の化合物の個別指針値が設定され

たものの，その対応についてはまだ不十分で，一部指針

値を超過した。しかし，住宅完成後時間経過に伴いVOC

が低減する傾向がみられたことから，入居前に十分に

VOCを放散させ換気を行うこと（ベイクアウト）により，

VOCの低減は可能と推察された。

　また，入居前に比べ入居後に濃度が高くなった化合物

もあり，居住者が室内空気汚染を防止できるような生活

スタイルを啓発していくことも重要と思われた。

� � � �

１）瀬戸博他：東京都立衛生研究所年報，５１，p２２９

（２０００）
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　平成１２年度の調査の結果，畜産系施設はいわゆる野積

みから高度処理である強制発酵施設まで処理方法に差が

あり，悪臭や汚水等の環境問題を引き起こしている施設

も多く種々の問題があることが分かった。

　今回，平成１０年１１月からA町で環境配慮型として稼働

した堆肥化施設をモデル施設として原料，製造，製品等の

各段階における環境負荷等を中心としたインベントリー

分析を行い，LCAの手法を用いて環境影響評価を行った。
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　仙北地区のA町にある畜産系堆肥化施設を対象施設と

した。なお，この施設はＡ町が国及び県の補助を受け設

置したもので，その諸元は表－１のとおりである。
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　堆肥の製造に係る環境負荷項目として，エネルギー消

費，水消費，排ガスを対象にした。また，排水，廃棄物

の発生はなく対象外とした。
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　堆肥の機能は①扱いやすく汚物感を除く，②有害生物

の除去と雑草の種子の死滅，③植物への栄養補給，④土

壌の物理性改善であり，肥料・土壌改良材として使用さ

れる。

　対象施設の製品である堆肥の販売は，１ｔ単位の直販

ばら売りが主で，年間１，４００ｔを生産しているが，９０％

以上が主に量り売りで農家に直接販売される。また，袋

詰め（１５�/袋）での販売は年間１２０ｔ（８，０００袋）で８．６％程

度である。よって直販ばら売りの１ｔを機能単位とした。
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　堆肥製造プロセスは図－１のとおりである。

　なお，プロセスの区分は次のとおりとした。

①　堆肥のライフサイクルに関するプロセス

－98－
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Evaluation by LCA of a stockbreeding system composting institution

泉澤　啓　　佐藤　好克　　斎藤　善則　
高橋　正弘　　　　　　　　　　　　　　

Kei IZUMISAWA，Yoshikatsu SATO，Yoshinori SAITO
Masahiro TAKAHASHI　　　　　　　　　　　　　　　

キーワード：廃棄物，LCA，畜産，堆肥

Key Words：Waste，LCA，Stockbreeding，Compost

　仙北地区のA町にある環境配慮型畜産系堆肥化施設を対象として，LCA手法を用いて「収集」「堆肥製造」「流通・

販売」「排ガス処理」の各工程についてのインベントリー分析及び環境影響評価項目の設定と評価を行った。インベ

ントリー分析の結果，堆肥製造１ｔ当たりのエネルギーの消費は，電力９６�，水５０�，軽油４５６�であり，CO２２２．５�，

SOX０．０２１�，NOX０．０２６�，窒素４．５�が発生していることが解った。また，堆肥製造経費では１ｔあたり１，０２３円で全

製品の７０％以上が販売されなければ利益が見込めないため販路の確保が重要な課題であること，環境影響評価では本

モデル施設では密閉構造で脱臭装置を備えていること，排水がクローズであることから環境に対する負荷が少ないが，

冬期間の土壌脱臭装置の機能低下や一部開放したままの作業による臭気の漏出が懸念される等の問題点があきらかと

なった。

スクープ式連続発酵処理処 理 方 式
１０ｔ/日原 料

処 理 能 力
５ｔ/日

製 品
１，４００ｔ/年
２４　　日製 造 期 間

土壌脱臭（５０�/�）脱 臭 施 設
A町全域ふ ん 尿 収 集 地 域

１，３７５　　頭牛

対象地区別頭羽数
４９　　頭豚
３０　　羽採 卵 鶏

２８，０００　　羽ブロイラー
１．８　　人従 業 員 数

含水率炭素率カリウムリン酸全窒素区分
４１１４３.２３.０２.０成分値（％）
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②　堆肥のライフサイクルで使用される飼料・包装資材

の製造に関するプロセス

③　堆肥のライフサイクルの各ステージで必要となる

ユーティリティ（発電，水供給，廃水処理等）に関す

るプロセス

④　堆肥のライフサイクルの各ステージで使用される資

本財（包装資材等の製造工場，堆肥製造設備等）の建

設とその維持・管理に関するプロセス

���

　今回は，対象ステージを「収集」「製造強制発酵」「流

通・販売」「臭気処理」とした。また，ユーティリティ

に関するプロセスの検討を主とし，資本財に関するプロ

セスを検討から除いた。
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　インベントリー分析対象プロセスから「ふん尿収集フ

ロー」「強制発酵施設の堆肥製造フロー」「販売」「脱臭

（排ガス）処理フロー」を作成し各フローから調査項目

を設定した。
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�　インプット：エネルギー消費（電気・ガソリン・軽

油），水消費（洗浄水）

�　アウトプット：製品（堆肥），排ガス
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�　測定目的

　　発生している悪臭物質等の確認と，窒素負荷量及び

脱臭設備の機能確認を行うため，堆肥発酵中に発生す

る二酸化炭素，アンモニア等について実測した。

�　試料採取場所　図－３に示す。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　←　飼 料 製 造

　　　　　　　　資本財の建設　→　畜　　　　舎　　�　　　　　　　　→　廃棄物処理

　発　電　→　　　　　　　�　　　　　　↓　　　　←　エネルギー　　　�

　　　�　　　　　　　　　　　　　　　　↓�　　　　�

　　　　　　　　　　　　　　　　　ふ　 ん　 尿　←　エネルギー　　→　廃 水 処 理

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　↓�　　　　�　　　　　　　　　�

　水供給　→　　資本財の建設　→　収　　　　集　←　エネルギー

　　　�　　　　　　　　　�　　　　　　↓�　　　�

　　　　　　　　資本財の建設　→　製造強制発酵　←　エネルギー　　→　臭 気 処 理

　　　　　　　　　　　　　�　　　　　　↓�　　　�　　　　　　　　　�

　　　　　　　　　　　　　　　　　製　　　　品　←　包 装 資 材

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　↓�　　　�

　　　　　　　　資本財の建設　→　流通・販売　←　エネルギー

　　　　　　　　　　　　　�　　　　　　↓�　　　�

　　　　　　　　　　　　　　　　　施　　　　肥　←　エネルギー　　　　　　　　を

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　↓�　　　�　　　　　　　　　対象とした

　　　　　　　　　　　　　　　　　農　 産　 物　

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　※各ステージに

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　は輸送を含む



�　発生ガスの確認

　�　測定年月日　平成１４年１月１５日から４月２６日（６

日間）

　�　測定項目：二酸化炭素，アンモニア， メチルメル

カプタン，トリメチルアミン，硫化水素

　�　測 定 法：検知管

　�　測定結果：表－３のとおりであった。

　　・二酸化炭素の濃度は，原料のふん尿を投入するふ

ん尿ヤードで最も高い値を示した。

　　・アンモニア及びトリメチルアミンは，混合槽で高

い値を示した。アンモニア濃度２，０００�は文献値と

一致した。

　　・硫化水素の発生は確認できなかった。

�　発生ガス中の窒素量

　�　堆肥の発酵に伴い，窒素濃度は低下する。堆肥化

工程では排水が出ないので，原料中の窒素はアンモ

ニア等のガスとして放出される。ふん尿・発酵槽・

堆肥中の窒素量から負荷量を求めた。

　�　測 定 法：N－（１－ナフチル）エチレンジアミ

ン吸光光度法

　�　測定結果：表－４のとおりであった。

　　　堆肥の発酵に伴い，窒素濃度は低下する傾向が見

られ，最終製品（完熟堆肥）では原料に比べ４７�に

まで減少したのに対して，燐濃度は殆ど変わらな

かった。

　�　堆肥１ｔあたりの窒素負荷量

　　　ふん尿１ｔを堆肥化するにあたって，窒素が４．５�

/ｔ乾減少している。これは，アンモニア，トリメチ

ルアミン等のガス状含窒素化合物としての放出が考

えられ，環境に対する窒素負荷量は４．５�/t乾である。

�　脱臭装置の処理

　　処理前，処理後の排ガス濃度の測定結果は表－５の

とおりで，アンモニアが１２�から２．０�以下，トリメ

チルアミンが７８�から１．０�以下と二酸化炭素以外の

物質の土壌脱臭装置の効果が確認された。
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　インベントリー分析結果を表－６に示す。

　堆肥１ｔ当たりの製造から販売までのエネルギー消費

は，電力９６�，水５０�，軽油４５６�であり，排ガスは

CO２２２．５�，SOX０．０２１�，NOX０．０２６�，アンモニア等に

含まれる窒素分として４．５�が発生した。
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　堆肥化施設についてはLCA手法を適用した例は少なく，

定量的な評価の他に定性的な評価を付け加える必要があ

ることから，インベントリー分析のほかに，環境汚染の

有無・大小等を評価の基本とした環境影響評価項目につ

いて設定した。評価項目及び評価のポイントは表－７の

とおりである。

－100－
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　堆肥１ｔ製造する場合のユーティリティー経費につい

て試算したところ表－８のとおりであった。
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　モデル施設を堆肥製造評価表により評価検討したとこ

ろ次のとおりであった。

�　ふん尿収集車両については，搬入は農家が一般ト

ラックを使用しており覆いをしていないため，ふん尿

の飛散流出するおそれがある（－１）。

�　受け入れ・出荷時に水分確認を行っている（＋１）。

�　ふん尿保管設備は，屋根があり床面は不浸透製材料

で構築されている（＋１）。

�　堆肥製造設備は壁及び屋根等で密閉されている

　（＋１）。

�　切り返しは，タイマーにより自動的に実施している

（＋１）。

�　製品保管設備は建て屋内にあるため，雨水等による

流出はない（＋１）。

�　製品の包装資材は，リサイクル・分解性等の環境配

慮製品である（０）｡

�　販売は農家等への小分け販売が主であり，袋詰め製

品の販路が不十分である（－１）。

�　堆肥の発酵過程において，窒素，アンモニア，二酸

化炭素等のガス等が発生するが，二酸化炭素を除くガ

スは土壌脱臭処理される。ただし，冬期間の積雪によ

る土壌脱臭装置の能力低下が考えられる。（０）。

�　施設は密閉された施設ではあるが，シャッター等が

故障しており一部開放状態で作業を行っている（０）。

�　排水はクローズドシステムになっており，場内や車

両の洗浄排水も含めて地下貯留槽に一時的に溜め混合

槽において水分調整時に使用している（＋１）。

�　廃棄物となる残さ等はすべて戻し堆肥として利用し

ている（＋１）。

�　周辺に民家はあるが少数であり苦情は発生しない

（０）。

�　自然の地形を利用した植裁が施され，周辺の環境に

配慮している（＋１）。
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　堆肥生産１ｔあたり１，０２３円の収入となる。ただし，

平成１３年の販売実績は全量の７０％であり６１円の黒字で

あった。
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　堆肥製造工程のうち，「収集」「堆肥製造」「流通・販

売」「排ガス処理」工程についてインベントリー分析を

行い，評価表を作成し評価項目を決定し，これによりモ

デル施設について評価を行った。

　今回のモデル施設は臭気等が屋外に漏出しない密閉構

造とし脱臭装置も備えている。この脱臭装置は大気中に

排出される窒素分の環境負荷低減に効果的である。また

排水はクローズドで環境に配慮された施設であった。ま

た，水分含量による受け入れ時搬入制限やタイマーによ

る切り返し作業から安定した製品の供給が可能となって

いる。ただし，冬期間の土壌脱臭装置の機能低下や一部

開放したままの作業による臭気の漏出が懸念される。イ

ンベントリーの分析結果では，堆肥製造時に堆肥１ｔ当

たり電力９６�，水５０�，軽油４５６�が消費され，排ガス

はCO２２２．５�，SOX０．０２１�，NOX０．０２６�，窒素４．５�が

発生することがわかった。特に排ガス処理工程では８０�

と使用している電力全体の８３�が消費されている。

　堆肥製造経費では１tあたり１，０２３円の収入となるが，

全製品の７０％以上が販売されなければ利益が見込めない

ため，販路の確保が重要な課題となっている。

　LCA手法は，製品開発や企業における環境負荷を削減

するためには大変有効な手法である。しかし，LCAの対

象は同一機能を有する製品であり，そのために異なる材

料や製品について比較をすることはきわめて難しいと言

われている。特に畜産業では家畜の種類が多種であり，餌，

ふん尿成分が異なるため強制発酵施設ごとに同一の機能

単位等を設定しインベントリデータについて考慮する必

要がある。

　また，現在環境負荷全体を総合的に評価する指標が確

立されておらず，特にLCAを実際に行うためには収集し 

たデータの質を担保する必要があり，それには膨大な量

のデータを収集しなくてはならない。そして，そのデー

タは透明性が確保されるとともに公平である必要があり，

作成されたデータベースは定期的に更新される必要があ

る。

　今回，畜産における資源循環についてLCA手法を用い

ての評価を行ったが，現在LCIについてのデータ等は多

くなく，取り扱うふん尿の種類や堆肥の成分が施設ごと

に異なるため，より多くのデータを収集し積み上げてい

く事が今後の課題となる。
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１）環境庁企画調整局環境研究技術課：ライフサイクル

インベントリー分析の手引き

２）社団法人中央畜産会：堆肥化施設設計マニュアル

３）財団法人畜産環境整備機構：家畜ふん尿処理・利用

の手引き

（参考）　　　　　　������
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　平成１０年９月に「騒音に係る環境基準」が改正され，

評価手法が従来の中央値（Ｌ５０）から等価騒音レベル（Ｌ

Aeq）に変更になり，翌年４月から施行されている。ま

た，平成１２年４月には環境庁（現環境省）から技術的な

助言として「環境騒音に係る環境基準の評価マニュアル」

（以下「マニュアル」と言う。）が示され，このマニュ

アルに基づき環境騒音の測定・評価を行うこととなって

いる。

　しかし，当該マニュアルでは測定の詳細について不明

確な部分があるため，「道路に面する地域に係る環境騒音

の測定方法」を策定するために，これまで年間を代表す

る騒音レベルの測定時期，観測時間を代表する騒音レベ

ルの実測時間及び１時間交通量を推定するために必要な

観測時間等について検討を行ってきた。今回は，除外す

べき音（以下「除外音」と言う。）の効率的な処理方法

について検討を行ったので報告する。
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　県内の道路交通情勢調査（以下「道路交通センサス」

と言う。）の対象となっている道路で，交通量等の異な

る１２路線を対象とし，官民境界における騒音レベルを

２００ms間隔で２４時間連続測定したデータを騒音計本体の

メモリーに格納すると同時に，レベルレコーダで騒音レ

ベルを２４時間連続記録した。このレコーダによる騒音レ

ベルの波形に道路交通騒音以外で聴取出来た音の種類を

全て記録し，後日騒音計に格納した測定データと付き合

わせ，除外音の特定を行った。
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　対象とした１２路線の道路状況等を表１に示す。交通量

については平成１１年度の道路交通センサスの結果から１２

時間交通量を基本として，車種別の昼夜率から２４時間換

算交通量を算出している。総交通量は約１，０００台から

３２，０００台程度であり，大型車混入率は１０�から２８�程度

であった。また，制限速度は４０�/ｈ及び５０�/ｈであった。

宮城県保健環境センター年報　第２０号　２００２ －103－

���������	
�������������������

��������	
������

Examination on the Measurement Method of Environmental Noise in Roadside（３rd Report）
－A Method of Exclusion Noise －

菊地　英男　　高橋　誠幸　　鈴木　康民　

Hideo KIKUCHI，Seiko TAKAHASHI，Yasutami SUZUKI

キーワード：環境騒音，沿道騒音，等価騒音レベル，除外音処理

Key Words：Environmental Noise, Roadside Noise, LAeq, Method of Exclusion Noise

　道路交通センサスの対象としている，交通量等の異なる１２路線を抽出し検討した結果，除外音で最も多かったのは

その他の音が約３９％で，次いで自然音が約３１�であった。また，除外音の種類別に騒音レベルの平均値を見ると，い

たずら等測定に付随する音が約９３dB�と最も高く，次いで突発音約８５dB�であった。２４時間連続測定して得られた

ＬAeq，１０�の真値と実測値についてレベル差を見ると±１dB�以内に８０�以上，±２dB�以内に９０�以上のデータが

含まれることが判った。最後に，今回のデータに既存の除外音処理方法を適用した結果，いずれの方法も適切に処理

を行っているとは言い切れなかったため，新たな処理方法を検討した結果，的中率，誤認率ともバランスの良い処理

方法として「ＬAmaxの９５dB�以上，又はＬAeqの１．９６σ以上のデータを除外する」方法を提案した。
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　沿道において騒音レベルを２００ms間隔で連続測定した

データを１０分間隔で集計し，除外音を全て除いた場合（以

下「真値」と言う。）と除外音を除かない実測値について，

時間区分毎の等価騒音レベル（ＬAeq）を求めた結果を

表２に示す。昼間については実測値６６～７６dB�，真値６２

～７６dB�であり，実測値と真値を地点毎に比較するとほ

とんどの地点では１dB�以内であるが，１dB�を超える

所が３地点あり，最大６．２dB�であった。また夜間につ

いては実測値５７～７５dB�，真値５３～７５dB�で，実測値と

真値のレベル差が１dB�を超える所も３地点あり，最大

４．４dB�であった。実測値と真値が最も離れている地点

は角田市南町であり，交通量が最も少なく，町の中心部

で測定したデータである。

　次に，１２路線の測定点で得られた除外音の種類毎の騒

音レベル平均値及び発生回数を集計したものを表３に示

す。地点毎に除外音の種類や発生回数は異なっているが，

ここでは全体を概観する。時間区分毎に見ると，全ての

地点で夜間よりも昼間での発生回数が多かった。又，１

日を通した除外音毎の発生回数は，人声や犬の鳴き声等

のその他の音が１，０９４回（３９．１�）と最も多く，次いで

鳥の鳴き声等の自然音が８６６回（３０．９�），救急車や改造

車の爆音等の突発音が４０１回（１４．３�）の順であった。

反対に最も少なかったのは，マイクロホンに対するいた

ずら行為等測定に付随する音の１２回（０．４�）であった。

除外音の種類毎の騒音レベルについては算術平均値で示

しており，測定に付随する音が約９３dB�と最も高いが，

昼間のみ発生しており，子供がマイクロホンの前で大声

を張り上げたものである。次いで突発音が８５dB�程度，

航空機騒音や鉄道騒音等の他で評価する音が約７６dB�

の順であり，他の種類の除外音は７０dB�以下であった。
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　各地点において観測された等価騒音レベル１０分値（以

下「ＬAeq，１０�」と言う。）のうち実測値と真値のレベ

ル差毎の累積発生頻度を表４に示す。２４時間連続測定し

て得られるＬAeq，１０�１４４個のデータに対し，除外音の

影響を受けたのは亘理町の４４個から柴田町の１２２個と地

点によりバラツキが大きい。又，各地点とも真値と実測

値のレベル差が±１．０dB�以内に約８０～９５�以上，±

２．０dB�以内に９０～１００�のデータが含まれることが

判った。これらのことから，ＬAeq，１０�に±１．０dB�以

上影響を与える除外音は５～２０�程度，±２．０dB�以上

では５�程度と考えられる。

－104－

制限速度
（�/h）車線数

大型車
混入率
（％）

等価交通量
（台／２４h）

交 通 量（台／２４時間）
測定地点道路交通

ｻﾝｻｽ番号道　路　名
合　計大型車小型車二輪車

５０２９．６１８，９３８１４，２１６１，３６２１２，７１３１４１柴 田 線 船 岡　４１３４白 石 柴 田 線

５０２２５．５３６，４６５１９，３５２４，９３６１４，３６９４７亘 理 町 倉 庭　１０３４国 道 ６ 号

５０４２５．５６０，６３９３２，１７１８，２１１２３，７５２２０８三本木町新町　１０２２国 道 ４ 号

５０４２７．９６３，２４４３２，１７３８，９６２２３，０６２１４９古 川 市 稲 場　１０２３国 道 ４ 号

５０２１９．１３４，３３１２０，６５７３，９４４１６，６２０９３石 巻 市 門 脇　１０４７国　 道　 ４５　 号

４０２１２．０１３，５００９，５３０１，１４５８，３５０３５岩沼市下野郷　４０２５塩 釜 亘 理 線

５０２２３．０３５，７５４１９，９０６４，５７１１５，１８８１４７松島町普賢堂　１０４０国　 道　 ４５　 号

４０２１１．０１１，７５１８，５０６９３６７，５０３６７築 館 町 新 田　１１３２国　 道　 ３９８　 号

５０２１２．０１０，２６１７，２４５８７０６，３２４５１角 田 市 岡　４０３６亘理大河原川崎線

４０２１３．０４，９１４３，３８５４４１２，８７５６９気仙沼市東中才　４１０３気仙沼陸前高田線

４０２１８．３５，５４３３，３９０６２１２，７３９３０名 取 市 植 松　６０２０愛 島 名 取 線

４０２１１．０１，２４６９０３９９７６８３６角 田 市 南 町６６００５越 河 角 田 線
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注１）交通量は，道路交通センサスの２４時間換算交通量を用いた。
　２）等価交通量は，大型車，二輪車とも小型車とのパワーレベルの比を用いて小型車に換算したものである。
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夜　　　間昼　　　間
測定地点

前－後処理後処理前前－後処理後処理前
０．１６５．７６５．８０．２６９．７６９．９柴 田 町
０．１７５．３７５．４０．０７５．５７５．５亘 理 町
０．０７０．４７０．４１．０７０．５７１．５三本木町
０．１７４．７７４．８０．２７５．９７６．１古 川 市
０．１７２．０７２．１０．６７４．９７５．５石 巻 市
－０．１６７．１６７．０－０．１７１．７７１．６岩 沼 市
１．７６７．９６９．６３．５７０．４７３．９松 島 町
０．６６１．１６１．７０．２６９．３６９．５築 館 町
１．７６１．７６３．４－０．１７０．５７０．４角 田 岡
０．８５５．９５６．７２．８６７．４７０．２気仙沼市
０．２５８．０５８．２０．１６５．５６５．６名 取 市
４．４５３．２５７．６６．２６１．７６７．９角田南町

注）処理前とは測定データをそのまま集計したもの，処理後は
除外音を全て除去したデータを集計したもの。
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　マニュアルによる除外音の処理方法は�無人あるいは

測定員が常時監視できない場合は，分析時に実測時間を

細かく区分して，除外すべき音が発生したときの時間区

分のデータを除いて統計処理する。�測定員が常時監視

している場合は，一時中止ボタンで測定を中止して，適

切な時間が経過後，測定を再開，継続するとしている。

しかし，�の測定員が常時監視することは現実的でない

ため，各自治体においては�の方法について様々な手法

により除外音処理を行っているが，現在入手している処

理方法は以下の４種類である。

�　大阪府方式１）

　　�Ｌ５≧ＬAeq，５００s≧Ｌ５０＞３０dB�

　　かつ�トレンドとＬAeq，１０�の差

　　１観測時間内に５dB以上⇒１個

　　又は，１観測時間内に４dB以上⇒２個以上

�　愛知県方式２）

　　�ＬAmaxが１００dB�以上

　　かつ�ＬAeq＞Ｌ５

�　長野県・川崎市方式３）

　　グラブス検定（ｎ＝５０以上）

　　Ｔ(xk) ＝ (xk－x)／σ（危険率１�）

�　宮城県暫定方式

　　�ＬAmax≧９０dB�

　　かつ�Amax－Ｌ５⇒１５～２０dB�以上

　　かつ�ＬAeqの前後のレベル差⇒４dB�以上

　初めに，今回の測定結果にそれぞれの方法を適用して

その妥当性について検討した。検討の方法は，それぞれ

の方法を用いた計算結果により除外データと判断された

値で，真値と実測値のレベル差が±１dB�以上のものに

ついては的中とし，その他のものについては誤認として

比較した結果を表５に示す。この中で的中率が最も高い

のは大阪方式であるが，誤認率もかなり高い結果であっ

た。又，他の方式も的中率は１０～２０�程度であり，いず

れの方法でも除外音処理を適切に行っているとは言いが

たい結果であった。
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　既存の処理方法では除外音処理を適切に行っていな

宮城県保健環境センター年報　第２０号　２００２ －105－
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合　計そ　の　他測定に付随する音突　発　音自　然　音建設作業音他 で 評 価
時間区分

回　数回　数平均値回　数平均値回　数平均値回　数平均値回　数平均値回　数平均値
２，４００

（１００．０）
８３０

（３４．６）
６５．９１２

（０．５）
９３．７３３１

（１３．８）
８４．０８３８

（３４．９）
６１．６１１８

（４．９）
６５．２２７１

（１１．３）
７７．２

昼　間

４０１
（１００．０）

２６４
（６５．８）

５６．６７０
（１７．５）

８６．８２８
（７．０）

５０．６３９
（９．７）

７１．５
夜　間

２，８０１
（１００．０）

１，０９４
（３９．１）

６３．７１２
（０．４）

９３．７４０１
（１４．３）

８４．５８６６
（３０．９）

６１．２１１８
（４．２）

６５．２３１０
（１１．１）

７６．５
全　日

注）表の平均値の単位はdB�であり，ｎの欄中下段（　）は発生回数の割合（�）である。
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除外音含むデータ数全データ数±５．０dB以内±４．０dB以内±３．０dB以内±２．０dB以内±１．０dB以内測定地点

１２２１４４１００．０９９．３９７．９９６．５柴 田 町

　４４１４４１００．０９８．６亘 理 町

　６１１４４９９．３９９．３９８．６９７．９９７．９三 本 木 町

　５４１４４１００．０９９．３９９．３９７．９古 川 市

　５６１４４１００．０９６．５９３．１９０．３石 巻 市

　９８１４４１００．０９９．３９９．３９５．１８７．５岩 沼 市

　８４１４４９７．２９６．５９６．５９３．８８６．８松 島 町

　４５１４４９７．９９７．９９６．５９３．１８８．２築 館 町

　８７１４４９７．９９６．４９３．８９０．３７９．２角 田 市 岡

　８３１４４９７．９９７．２９７．２９３．１８１．３気 仙 沼 市

　７８１４４９８．６９８．６９７．２９５．８９０．３名 取 市

　７２１４４９５．８９５．８９４．４９４．４９１．０角田市南町

注）表中全データ数と除外音を含むデータ数の単位は回であり，他の欄の単位は�である。

除外対象
データ数

補　　足
データ数

誤　　認的　　中
処　理　方　式

比率（�）データ数比率（�）データ数

１０９１０８７１．３７７２８．４３１大 坂 方 式

１０９１２０．００１１．０１２愛 知 方 式

１０９１１９．１１９．２１０長野・川崎方式（LAeq）

１０９１９１．８２１５．６１７長野・川崎方式（LAmax）

１０９２３４．５１２０．２２２宮 城 暫 定 方 式
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注）的中率は的中データ数を除外対象データ数で除し，誤認率は誤認データ数を総
補足データ数で除したものである。



かったため，ここではＬAeq，ＬAmaxに着目し，測定さ

れたデータを正規分布と仮定し，各地点毎に得られたＬ

Aeq，１０�の全データを時間区分ごとに平均値と標準偏

差を算出し，レベルの高いデータの２．５�（１．９６σ）及

び５�（１．６５σ）を除外する方法とＬAmaxが９０dB�，

９５dB�及び１００dB�以上のデータを除外する方法並びに

前記２種類の方法を組み合わせた方法の３通り９種類の

処理方法を比較した結果を表６に示す。ＬAeq及びＬ

Amaxの標準偏差を用いた方法は１．９６σ及び１．６５σのい

ずれの場合もＬAeqよりＬAmaxを対象にしたほうが比

較的良く除外処理されているが，的中率が５０�以下で

あった。また，ＬAmaxの設定レベルを用いた方法は，

９０dB�以上のデータを除外した場合の的中率が７０�程

度と高いが，誤認率が約８０�あるため有効なデータであ

るにもかかわらず除外する確率が大きい。９５dB�の場合

は的中率が５０�，誤認率が２５�程度と比較的よく除外処

理処理されているものと思われる。１００dB�の場合は，

的中率，誤認率とも極端に低下する。

　最後に，９５dB�以上のデータを除外する方法が有効で

あることから，さらに的中率を上昇させるべく改善を

行った結果，ＬAeqを用いた１．９６σ及び１．６５σと組み合

わせることにより，的中率が約５�改善され５５�となっ

た。誤認率については，ＬAeqの１．９６σを用いた場合３０

�程度，１．６５σの場合は４０�程度であった。

　これらのことを総合すると，的中率と誤認率のバラン

スの最も良い除外音の処理方法は，LAmaxの９５dB�以上

又はＬAeqの１．９６σ以上のデータを除外する方法が適切

であると思われる。

　なお，新処理方式の妥当性を検討するために，解析に

使用したＬAeq，１０�の真値に対する実測値と新処理方

式で除外処理を行ったデータの平均値と標準偏差を求め

た結果を表７に示す。真値と実測値のレベル差の平均値

は０．１～－０．６dB�，標準偏差は０．２～３．２dB�の範囲で

あった。これに対して，新処理法式の場合は真値とのレ

ベル差の平均値が０．２～－０．１dB�，標準偏差は０．１～

１．３dB�の範囲であり，平均値に偏りがなく，標準偏差

のバラツキが小さいため，真値と良く整合がとれており，

この処理方法の有効性が確認された。
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　「騒音に係る環境基準」の改正により，騒音レベルの

評価・測定方法が示されたが，運用にあたっては自治体

に一任されている。このため自治体においては，環境騒

音を測定するための方法を策定・活用し実態調査に努め

ているところであり，特に「除外すべき音の処理方法」

については，データの信頼性の確保等に重要な部分であ

る。

　今回は，道路に面する地域について検討するため，道

路交通センサスで対象としている道路で，２４時間交通量

が１，０００～３２，０００台程度，大型車混入率が１０～２８�程度の

１２路線を抽出した。除外音で最も多かったのは人の声や

犬の鳴き声等のその他の音が約３９�で，次いで鳥の鳴き

声等の自然音が約３１�，救急車や改造車の爆音等の突発

音が１４�の順であった。また，除外音の種類毎に騒音レ

ベルの平均値で見ると，いたずら等測定に付随する音が

約９３dB�と最も高く，次いで突発音の約８５dB�，航空機

騒音や鉄道騒音の他で評価する音の約７６dB�の順で

あった。

　１地点当たり２４時間連続測定してＬAeq，１０�が１４４個

得られるが，これらのデータに対して除外音の影響を受

けたのは４４個から１２２個と地点によりバラツキが大きい。

また，真値と実測値についてＬAeq，１０�のレベル差を見

ると±１dB�以内に８０�以上，±２dB�以内に９０�以上

のデータが含まれることが判った。

　今回の測定結果に，既存の除外音処理方法を適用した

結果，いずれの方法も適切に除外音処理を行っていると

は言い切れなかった。そこで，新たな処理方法を検討し

た結果，的中率，誤認率ともバランスの良い処理方法と

して「ＬAmaxの９５dB�以上，又はＬAeqの１．９６σ以上の

データを除外する」方法を提案した｡この新処理方法につ

いて解析に用いたデータを用い妥当性を検討した結果，

平均値は真値の平均値に対して偏りがなく，標準偏差の

バラツキも小さいため適切な処理方法であると思われる。

　以上今回は新たな処理方法を提案したが，十分な検証
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除外対象
データ数

補　　足
データ数

誤　　認的　　中
処　理　方　式

比率（�）データ数比率（�）データ数

１０９３５２２．９８２４．８２７１．９６σ（LAeq）

１０９６５３６．９２４３７．６４１１．９６σ（LAmax）

１０９６０４３．３２６３１．２３４１．６５σ（LAeq）

１０９９７４５．４４４４８．６５３１．６５σ（LAmax）

１０９３６９７９．４２９３６９．７７６９０dB以上（LAmax）

１０９７５２６．７２０５０．５５５９５dB以上（LAmax）

１０９１７５．９１１４．７１６１００dB以上（LAmax）

１０９８７３１．０２７５５．０６０９５dB以上又は１．９６σ（LAeq）

１０９１０３４１．７４３５５．０６０９５dB以上又は１．６５σ（LAeq）
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注）的中率は的中データ数を除外対象データ数で除し，誤認率は誤認データ数を総
補足データ数で除したものである。
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真値と新処理方式の差真値と実測値の差
地　点

標準偏差平 均 値標準偏差平 均 値
０．３０１－０．１０．５４８－０．２柴 田 町
０．０８７０．００．２３２０．０亘 理 町
０．１５００．０１．３３５－０．１三本木町
０．２１５－０．１０．３７４－０．１古 川 市
０．４１１－０．１０．８５１－０．３石 巻 市
０．６３９０．２０．８０２０．１岩 沼 市
０．４３１－０．１２．３３９－０．６松 島 町
０．９６８０．０１．３６９－０．１築 館 町
１．２６６－０．１１．４５２－０．３角 田 岡
１．２６００．２２．１５５－０．１気仙沼市
０．７８６－０．１０．９０１－０．１名 取 市
０．３７７０．０３．１９３－０．６角田南町

dB�



がなされていないため，今後検証を行う必要があると同

時に更に効率的な除外音処理方法を確立する必要がある

ものと思われる。
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１）下元健二他，道路に面する地域における無人測定時

　の「除外すべき音」の影響除去に関する検討，大阪 

　府公害監視センター所報　２１，pp．７１～７５（２０００）

２）奥田文敏他，自動車交通騒音におけるＬAeqとLAN，

愛知県環境調査センター所報　２７，pp．５１～５６（１９９９）

３）沖山文敏他，ＬAeqによる環境騒音の自動測定で異

常音の影響を除く方法とその効果，日本騒音制御工学

会講演論文集，pp．１３１～１３８（１９９８）
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　石巻市，塩竈市及び気仙沼市に立地する魚腸骨処理場

等から発生する悪臭については，悪臭防止法の物質濃度

規制では対応が困難であるとして，昭和５０年代から宮城

県公害防止条例（以下「条例」と言う。）の嗅覚測定法

（五点比較式臭袋法）で規制指導を行っている。　　　

　しかし，平成７年に悪臭防止法が一部改正され，物質

濃度規制の他に嗅覚を用いた規制方式（臭気指数規制）

も導入することができるようになった。これを踏まえ，

魚腸骨処理場等について臭気指数規制の測定法である三

点比較式臭袋法を導入した場合の条例との整合性等につ

いて検討した。

　　　
��������
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　平成１０年１２月～平成１２年９月
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　調査対象事業場は操業状況等の関係から鶏ガラ・フェ

ザー処理場１施設，魚腸骨処理場８施設中４施設の計５

施設を選定した。表１に調査対象事業場の概要を示す。

　Ａ事業場については，食鶏処理場から排出される鶏ガ

ラ及びフェザーを８～２０t／日処理し，チキンミールや

フェザーミールを製造している。Ｂ～Ｅ事業場について

は，水産加工場や小売店などから排出される魚残さいを

４０～５０t／日処理し，フィッシュミール及び魚油を製造

している。

　臭気対策としては，クッカー（蒸煮施設），プレス（圧

搾施設），ドライヤー（乾燥施設）等から発生する高濃

度臭気は脱臭炉やボイラーで燃焼脱臭されている。また，

建屋臭気についてはＤ事業場で薬液洗浄，Ｅ事業場では

酸・オゾン水洗浄を行っている。

－108－
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Evaluation of Fish Meal Plants Using Odor Regulation by Odor Index

新垣　康秀　　宮城　英�　　菊地　英男　
鈴木　康民　　梶原　光弘＊　　　　　　　　

Yasuhide ARAGAKI，Hidenori MIYAGI，Hideo KIKUCHI
Yasutami SUZUKI，Mitsuhiro KAJIWARA　　　　　　　

キーワード：臭気指数規制，嗅覚測定法，三点比較式臭袋法，五点比較式臭袋法

Key Words：Odor Regulation by Odor Index，Odor Measurement Method by Olfaction，
Triangle Odor Bag Method, Two-fifth Odor Bag Method　　

　魚腸骨処理場等５施設（測定地点１０地点）の気体排出口及び敷地境界線において臭気ガスを採取し，同一試料ガス

について，三点比較式臭袋法及び五点比較式臭袋法で臭気指数を算出し，両測定法による規制基準の適合状況につい

て評価したところ，全施設の測定地点で同等であった。魚腸骨処理場等は，現在，宮城県公害防止条例に定める五点

比較式臭袋法で規制しているが，悪臭防止法の三点比較式臭袋法を採用しても，規制の適用が可能であることが分

かった。

＊　現　環境省

臭 気 対 策主　製　品
平　均
処理量
（t／日）

主　原　料
事業
場名

ボイラー脱臭
　

チキンミール，
フェザーミール

２０
８

鶏 ガ ラ
フ ェ ザ ー

Ａ

脱臭炉
　

フィッシュミール，
魚油

５０
　

都市魚残さい
加工魚残さい

Ｂ

ボイラー脱臭
　

フィッシュミール，
魚油

４５
　

都市魚残さい
加工魚残さい

Ｃ

ボイラー脱臭
薬液洗浄（建屋臭
気）

フィッシュミール，
魚油

４０
　

加工魚残さい
　

Ｄ

ボイラー脱臭
酸・オゾン水洗浄
（建屋臭気）

フィッシュミール，
魚油

４０
　

加工魚残さい
　

Ｅ
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　気体排出口（煙突及び洗浄塔）においては，ポンプ 

（近江オドエアーサービス�製フレックスポンプAC

型）で排出ガスをフレックサンプラー２０D（同上製）の

臭袋に２０L採取した。また，サンプリングが可能な敷地

境界線においては，風下の高さ１．５mの地点で，におい

が最も強く感じられる時に条例施行規則１）に定める減圧

容器で３０秒以内に上記と同様な臭袋に２０L採取した。採

取した試料ガスは，翌日のパネル判定用に供した。

��������� � � �

１）五点比較式臭袋法による臭気指数の算出

　　採取した試料ガスは，条例施行規則の五点比較式臭

袋法により臭気指数を算出した。

２）三点比較式臭袋法による臭気指数等の算出

　　１）と同じ試料ガスについて，臭気指数及び臭気排

出強度の算定の方法（平成７年９月１３日付け環境庁告

示第６３号）により，敷地境界線においては臭気指数，

気体排出口においては排出口の高さに応じて臭気指数

（１５ｍ未満）または臭気排出強度（１５ｍ以上）を臭気

指数第２号規制基準算定システムソフトにより算出し

た。なお，算出した臭気排出強度の値は条例との比較

がしやすいように，臭気指数に換算した。
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　本県で過去に実施した調査及び今回実施した調査の中

から，魚腸骨処理場等の測定結果を解析し，臭気指数規

制の敷地境界線における規制基準案を検討した。
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　２．４で求めた規制基準案を今回測定した魚腸骨処理場

等に当てはめ，臭気指数規制及び条例規制の適合状況を

比較検討した。

��������

���������	
�������

　魚腸骨処理場等の測定結果（件数２５件）を解析したと

ころ，図１に示すように五点比較式臭袋法と三点比較式

臭袋法は危険率１％で相関があり，三点比較式臭袋法で

測定した臭気指数は，五点比較式臭袋法の臭気指数に比

べて平均で６高い結果となった。

　現在，本県の悪臭防止法の規制地域では，臭気強度２．５

に相当する物質濃度で規制している。さらに，悪臭法令

研究会編集のハンドブック「悪臭防止法」２）によると，

業種による違いはあるものの，臭気強度２．５に対応する

臭気指数は１０～１５の範囲内である。これらのことから，

条例の敷地境界線における規制基準が，臭気指数１０（五

点比較式臭袋法）であるので，条例との適合性を図るた

めには，その最大値の１５（三点比較式臭袋法）程度が望

ましいと考えられた。
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　表２に規制基準等の適合状況を示すが，３．１から悪臭
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備　　　　　考
公害防止条例悪臭防止法

測定地点事業場名 適合
状況

測　定　値３）

（規制基準）
適合
状況

測　定　値１）

（規制基準案２））

煙突高さ１５ｍ○２９（３０）○３１（３５）ボイラー出口

Ａ
煙突高さ１３ｍ○１５（３０）○２９（３７）ボイラー出口

周辺最大建物高さ１５ｍ×２３（１０）×２７（１５）敷地境界線

×２３（１０）×３６（１５）敷地境界線

煙突高さ２５ｍ
○２３（３０）○２４（５５）脱臭炉出口Ｂ

周辺最大建物高さ１１ｍ

煙突高さ１３ｍ○２４（３０）○２７（２８）ボイラー出口
Ｃ

周辺最大建物高さ９．４ｍ×１４（１０）×１９（１５）敷地境界線

洗浄塔高さ７．５ｍ
×３６（２５）×４１（３４）洗浄塔出口Ｄ

周辺最大建物高さ１３ｍ

煙突高さ１８ｍ，洗浄塔高さ１３ｍ○１８（３０）○２４（３６）ボイラー出口
Ｅ

周辺最大建物高さ１６ｍ×３７（２５）×４０（２９）洗浄塔出口
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 １）三点比較式臭袋法の臭気指数，２）臭気指数１５に対応，３）五点比較式臭袋法の臭気指数



防止法の敷地境界線における規制基準案は臭気指数１５

（三点比較式臭袋法）とした。また，気体排出口におけ

る規制基準案は，臭気指数１５を上記の臭気指数第２号規

制基準算定システムソフトに入力して求めた。　　　　

　悪臭防止法の臭気指数２号規制（気体排出口規制）に

おいては，気体排出口の高さが周辺最大建物高さに比べ

て高い場合（Ｂ事業場が該当）は，気体排出口から排出

されるガスは建物によって余り影響されないので，規制

基準案は原則として高く（緩く）なる。一方，気体排出

口の高さが周辺最大建物高さに比べて高くない場合（Ｂ

以外の事業場が該当）は，建物によるダウンドラフト等

の影響を大きく受けるようになるので，規制基準案は原

則として低く（厳しく）なる。このようなことから，悪

臭防止法の測定値と規制基準案を，条例の測定値と規制

基準と比較した場合，Ｂ事業場では測定値と規制基準案

で特に大きな差がでていた。しかし，今回の調査結果か

らは，悪臭防止法の適合状況と条例の適合状況は，全測

定地点で同じであった。
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　現在操業中の魚腸骨処理場等５施設（測定地点１０地

点）の気体排出口及び敷地境界線において臭気ガスを採

取し，同一試料ガスについて，三点比較式臭袋法及び五

点比較式臭袋法で臭気指数を算出したところ，両測定法

の規制基準の適合状況については，全測定地点で同じで

あった。このことは，魚腸骨処理場等については，現在，

条例に定める五点比較式臭袋法で規制しているが，悪臭

防止法の三点比較式臭袋法を採用しても，規制の適用が

可能であることが分かった。

� � � �

１）　宮城県公害防止条例施行規則（昭和４６年宮城県規則

第６７号）

２）　悪臭法令研究会編：ハンドブック「悪臭防止法」，

ｐ３７０～３７１（平成１１年６月）
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　酸性雨の生成メカニズムは，雲粒生成に関与する上空

大気の影響と，成長した雨滴が落下過程で受ける地上付

近の大気の影響とに区別して考える必要がある。また，

この違いは大気汚染の起源と深く関係する。すなわち，

地域で発生する大気汚染物は主に地上付近に拡散し，上

空での汚染物は主に大陸など他の地域から移流したもの

である。

　従って，酸性雨を測定することは，地上における大気

汚染物の測定だけでは得られない上空大気の汚染状況を

知るための重要な手段となる。大陸からの酸性化成分の

長距離輸送については，近年コンピュータ解析による多

くの報告があるが，地域における酸性雨測定結果を元に

上空大気の汚染状況を考察した例は少ない。また，本県

では酸性雨による植物や土壌などへの影響は必ずしも顕

在化していないが，地域における大気汚染が酸性雨にど

の程度寄与しているかは，大気汚染防止対策を推進する

上で重要であり興味深い。

　以上の観点から，著者らは降水成分濃度と大気中の

SO２，SPMとの関係について検討し，大気汚染物が降水

強度に依存して取込まれることを報告１）２）している。今回

は，百川ら３），仁平ら４）が示した指標（rH値；水素イオ

ン濃度比率，ECp；汚染導電率）を用いて，降水中成分

の時間変化と降水強度について解析し，降水現象におけ

る大気汚染物質の取込みと酸性雨の発生メカニズムにつ

いて考察する。
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　降水の測定は，県内２地点（仙台市，丸森町）に設置

した酸性雨自動測定装置を用い，降水０．５�ごとに分画し

て，pH，ECの２項目を自動測定した。酸性雨自動測定装

置及び設置場所等は以下のとおりである。

　○仙台局：DKK製DRM－２００E�（仙台市内県警本部

庁舎屋上に設置）

　○丸森局：柴田科学KK製Model AW３０１（丸森町大内

の山村広場脇に設置）

　解析に使用したデータは，２０００年４月から２００２年３月

までの降水の中から幾つかの典型的な降水パターンを有

する降水を選択した。

　また，測定項目であるpHとECは，その降水の特徴を表

現するには不都合な点が多いため，仁平ら４）が酸性雨評

価のために導入した指標値ECp及びrHを活用した。なお，

指標は，以下の�，�（�’）式によって定義される。

　ECpは，通常の導電率（EC）からpH（水素イオン）に

よる導電率を引いた値で，水素イオン以外の総イオン濃

度に近似的に比例する。

　一方，rHは，�式で示すように陽イオン濃度の総和に

対する水素イオン濃度の占める割合である。また，陽イ

オン濃度の総和と陰イオン濃度の総和は等しいことから，

rHはECpとpHだけで表すことができる（�’）。
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A Study for Changes of Components and Intensity of Precipitation

佐藤　信俊　　北村　洋子　　中村　栄一　
宮城　英�　　鈴木　康民　　　　　　　　

Nobutoshi SATO, Yoko KITAMURA, Ei-ichi NAKAMURA
Hidenori MIYAGI, Yasutami SUZUKI　　　　　　　　　

キーワード：酸性雨，自動測定，降水強度，水素イオン濃度比率

Key Words：Acid Rain，Automated Instruments，Intensity of Precipitation，
Ratio of Hydrogen-Ion Concentration　　　　　　　

　新たな指標値である水素イオン濃度比率（rH），汚染導電率（ECp）と降水強度との関係について検討したところ，

幾つかの典型的な降水について大気汚染の影響を上空，地上に区別して説明できることが分かった。
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　図１は丸森局における自動測定結果の時系列図である。

それぞれ横軸は降水開始からの時間[ｈ]を表し，縦軸は

ECpが［μS/�］，rHが［�］，pHが［×１０］のスケール

で折れ線グラフ，降水強度は第２軸（右）［�/h］のス

ケールで上端からの棒グラフとして表示した。

　上図�は比較的ECpの変動が小さくrHの変動が大きい

例である。降水開始後８時間経過した頃から降水強度の

上昇に伴いECpが低下した。一方，rHは同時間帯に急激

に上昇し，降水強度の変化に連動して増減する傾向が認

められる。

　下図�は比較的rHの変動が小さくECpの変動が大きい

例である。降水開始後５～２０時間のECpを見ると，弱い

降水強度の時間が長いほどECpが上昇し，降水強度が強

くなると減少することが分かる。

　なお，rHは本来１００�を超えることはないが，図１�

では約１８０�まで上昇した。これは、rHが�’式により

近似的に算出された指標であることに起因する。従って，

ECが小さくpHが低いほどrHは大きくなり，特にECp≒０

のときはrH≒２００�になる。実際には降水強度が増すと，

仙台局では特にpHが低目に測定されるため，水素イオン

による導電率が高めに見積もられ，結果としてECpが負

になる。しかし，これらの誤差を考慮しても相対的な変

動として評価するには十分である。
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　ECp，rHと降水強度との相関関係を確認するため，図

２，３に典型的な降水事例について，各項目の分布を考慮

して両対数で示す。なお，図中の◇印は降水の始めを示

し，降水順に直線で結んだ。

　図２は図１�と同じ４月１０日の仙台局�と同日の丸森

局�の降水であり，２つの局で類似した傾向が見られる。

すなわち，�ECp，rH，pHとも降水初期には降水強度に

対する変化が少なく，図では◇から４～６個のデータは

横軸に対し平行に推移した。�その後は，降水強度７～

８�/h付近でECpとpHは急激に低下，rHは同様に急激に

上昇しているのが分かる。また，�それ以降の強い降水

強度ではpHが低下したままで降水初期と同様に横軸に

平行に推移し，降水強度には依存しない。ECp，rHにつ

いても，丸森局では同様の傾向が認められたが，仙台局

ではECpの計算値が負となったことからECp，rHはプ

ロットしていない。

　以上のことから，同降水には少なくとも�～�の３つ

の異なる過程が存在し，仙台局，丸森局の両局でほぼ同

じ現象が発生していたと考えられる。

－112－
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　一方，図３では，ECpは降水強度と極めて良い相関関

係が認められ，降水強度が強いほど低下した。rHについ

ては，降水初期（◇～４個のデータ）に急激に増加し，

その後は降水強度に対してわずかな増加傾向が認められ

る。pHについては，rHと対照的に降水初期に急激に減少

し，その後はrHと同様に降水強度に対してわずかな増加

傾向が認められる。なお，これらの現象は降水強度が雲

粒を成長させる水蒸気の供給速度に依存すると考えると

矛盾がない。 

　ここでは典型的な２つの降水事例について示したが，

他の降水でも図２の初期降水時の傾向を有するものと図

３に類似したものが多く見られる。
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　図４に丸森局における典型的なpH-EC図を示した。見

やすくするため，図中には式�’でrHを一定（１．０，０．１，

０．０１，０．００１）とするpHとECの関係をrH曲線として，ま

たECpを一定（０，５０，１００，１５０μS/�）とするpHとECの関

係をECp曲線として補助線をプロットした。
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　図４の降水�,�ではrHが異なるものの，それぞれ同じ

rH曲線に沿って分布している。これに対して， 降水(a)は，

rH曲線に直交する分布となっており，大きな違いが認め

られる。また，降水�では降水初期（～２�）に観測さ

れた低rHが降水量の増加とともに上昇し，rH＝０．１の曲

線に沿う一群に合流している。一方，降水�は，降水�

と類似しているが，rH＝１．０の曲線に沿って分布してい

る点が違う。

　rHの定義は降水中の全陽イオンに対する水素イオン

の割合であり，降水中のイオン組成を強く反映する指標

である。また，降水（雲粒）は上空大気に含まれる微粒

子が核となり形成されることから，同じ起源の汚染大気

であれば，汚染粒子の濃度は違っても，構成イオンの組

成割合は同じと考えられる。従って，降水中のイオンに

ついても同様であり，イオン濃度が変化しても組成割合

つまりrHは変化しないことになる。

　図４の�,�のrHの違いは，�における降水初期の一部

を除けば相似的であり，降水（雲粒）を発生させた上空

大気中の汚染物も�ではrH≒０．１，�ではrH≒１．０のイオ

ン組成であったと推定できる。ただし，降水が大気中を

落下する過程でrHを変化させる程の汚染物等の取り込

みがない場合である。

　地上の汚染大気はいずれ対流等により上空大気と混合

することになるが，短い時間には必ずしも混合していな

い。従って，大まかに見れば地上は地域の汚染，上空は

他地域からの移流の影響を強く受けていると考えること

ができる。

　また，大陸等から中長距離を移流し十分に混合・拡散

された気団であれば，雲粒が生成される上空大気中の汚

染物は，地域レベルで見れば濃度の差は生じても，イオ

ンの組成割合は概ね同じものと考えられる。従って，図 

４�に見られるようなrHの著しい変化は，前線や低気圧

の通過など激しい気象変化によって生じることが考えら

れる。

　以上をまとめると，図４�については，はじめrH≒

０．０１の上空大気がrH≒１．０の大気と激しく混合し，その

後rH≒１．０の上空大気に入れ替わった降水，�は降水初

期に地上付近の汚染大気の影響を受け，地上大気の浄化

に伴って，上空大気の影響をそのまま反映した降水，�

は，地上大気の影響が小さく降水初期から上空大気によ

るrH≒１．０が観測された降水と考えることができる。
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　酸性雨自動測定装置の結果から汚染導電率（ECp），水

素イオン濃度比率（rH），pH及び降水強度について考察し，

以下のことが分かった。

�　時系列図から，典型的な降水としてrHの変化が大き

い場合とECpの変化が大きい場合に区別した。

�　降水強度との相関図から，降水強度に依存する場合

と依存しない場合に区別できた。

�　pH-EC図から，上空大気による降水への影響につい

て考察することができた。

� � � �

１）「洗浄係数を用いた酸性雨解析」佐藤信俊　他：宮

城県保健環境センター年報，��，８２（１９９７）

２）「酸性雨に対する大気汚染物質の影響」佐藤信俊　

他：宮城県保健環境センター年報，��，８６（１９９７）

３）「酸性雨自動測定結果について（第２報）」百川和

子　他：宮城県保健環境センター年報，�，８１（１９９１）

４）「降水pHの評価に関する一考察」仁平　明　他：

宮城県保健環境センター年報，��，６８（１９９８）
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　本県では，平成７年から１１年度までの５カ年間，北海

道・東北ブロック積雪成分合同調査に参加し，積雪成分

の調査を実施してきた。平成１３年度に５カ年分の取りま

とめの報告書を作成しているところであるが１），その中

で宮城県が担当している部分について若干の知見を得た

ので報告する。

��� � � �

　測定地点：北海道・新潟を含む東北地域で，６５地点

（内，５年間共通調査地点は５４地点）宮城県分は平成７年

～９年までは３地点（栗駒町：栗駒，川崎町：笹谷，小

野田町：漆沢），平成１０年と１１年は１地点（小野田町：

漆沢）であった。

　日　　時：原則として２月中旬～２月下旬までの最大

積雪期間に積雪の深さを測定し，積雪全層を採取

　測定項目：溶解後，水量，pH，EC，降水量，Cl－，

SO４２－，NO３－，NH４＋，K＋，Na＋，Mg２＋，Ca２＋，積雪水

量，密度，各調査点の降水量及び積雪量等の気象データー

を収集 (ただし，ここで示す降水量は採取した積雪水量

から求めたもので，試料採取日までの積雪から雪解けに

よる減量を引いた値であり，通常の降水と同一視する事

は出来ない｡)

　測定方法：pHメーター，導電率計，イオンクロマトグ

ラフ法，密度は深さから算出
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　積雪成分結果をEcp，rH値の等値線を加えたpH-EC曲線

図にプロットしたものを図１に示す｡

　各年度において，ほぼ同様にrH＝０．１の等値線上又は

その周辺に分布する地点（�群）と，それから明らかに

逸脱して，rHが０．０１あるいは０．０１以下に分布する地点

（�群）が認められる｡

　�群では，年度毎の若干のバラツキは見られるものの，

低ECほどrHは大きく，またECの減少に伴ってpHが増加

する傾向が認められた｡また，�群については平成９年度

で高ECp域にグルーピングされた地点は，日本海側の秋

田県男鹿市本山，山形県舟形町長者原及び太平洋側の青

森県六ヶ所村千歳平神社である。低ECp域にグルーピン

グされた地点は青森県の太平洋沿岸の階上岳，法光寺，

大黒森，福島県中通りの羽島で，他の年度でも観測され

る場合が多く，地域的な特徴と思われる｡rHが小さくな

る要因としては，�水素イオン濃度の変化はないが，中

性の塩類が加わり陽イオン濃度が増加する場合，�カル

シウムやアンモニウムイオン等により中和反応が起きた

場合，が考えられる｡

�����������	
��

　各項目の分布は年度毎に大きな違いは認められなかっ

た。平成９年度の降水量，pH，EC，H＋，Ecp，rHの分布

を図２に示す｡
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Snow Cover Survey in Northeren Japan
－Distribution of Components and Their Sources－

北村　洋子　　佐久間　隆　　木戸　一博　
佐藤　信俊　　鈴木　康民　　　　　　　　

Yoko KITAMURA，Takashi SAKUMA，Kazuhiro KIDO
Nobutoshi SATO，Yasutami SUZUKI　　　　　　　　　

キーワード：積雪，濃度分布，汚染源

Key Words: Snowfall，Distribution of Components，sources

　平成７年から１１年までの５カ年間，北海道・東北地域における合同の積雪成分調査を行い，平成１３年度に５カ年分

の取りまとめを行った。その結果，以下のような２，３の知見を得たので報告する。pH－EC図及びECp，rH値から大

まかに２つの群に分けられ，地域的な影響が推察される｡また，アメダスデータを基に積雪に関与した降雪時のバック

ドラジェクトリー解析を行った結果，主に大陸の３方向からの軌跡が認められた｡



　これに依ると，ECpとECとはほぼ同様な分布であり，

北海道の日本海側から東北北部の日本海側で高く，東北

南部及び太平洋側で低い様子が伺える｡一方rHの分布は

ECpとは異なり，青森県から秋田県にかけて低く，山形県，

宮城県，新潟県および北海道で高い傾向が見られる｡この

分布は，本調査で測定した他のイオン等とは異なるもの

であり，一見，降水量（採取した積雪水量より求めた）

の少ない地域でrHが低い傾向が見られる｡この傾向は他

の年度でも見られ，前述でも述べたように，何らかの地

域的な影響によるものと考えられる｡
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　平成１２年度について，各都道府県１ヶ所のサンプリン

グ地点を任意に選択し，最寄りのアメダス局の積雪，降

水量，気温と採取日との関係を表１及び図３に示す｡

－116－
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降　雪
回　数積雪期間アメダス

局　名積雪採取地点道県名

３１１１月２６日～
２月９日大　滝大 滝 村 三 階 滝北海道

５６１１月２７日～
２月７日黒松内黒松内町黒松内ブナ林北海道

１４１月２１日～
２月２５日三　戸名 川 町 法 光 寺青森県

３２１月２１日～
２月２４日横　手六郷町潟尻公園入口秋田県

２２月７日～
２月８日遠　野遠野市滝沢公民館岩手県

６１月１６日～
２月２７日新　川仙台市泉区泉ケ岳宮城県

２１１月２１日～
２月１４日新　庄舟 形 町 長 者 原山形県

８１月２１日～
２月１５日湯　本天 栄 村 羽 鳥福島県

１２１月２０日～
２月１０日関　山妙 高 高 原 町 赤 倉新潟県
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　これに依ると，北海道の各地点では１２月初めには既に

根雪になっており，降雪初期から採取日までの期間が積

雪期間となっている。一方，新潟県や福島県，宮城県等

の東北南部の各地点では，１２月中旬の雪は融け，１月に

なってから新たに積雪となったところもある。従って積

雪に直接関与した降水期間は採取地点毎にまちまちで

あった。

　　����������	
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　上記の９地点について積雪期間中に観測された２�以

上の降雪を抽出し，降雪開始時刻の上空１，０００ｍを起点と

し，１００時間前に遡る降雪気塊のバックトラジェクトリ－

解析を行った結果を図４に示す。

　この期間，対象とした降雪の回数で最も多かったのが 

北海道黒松内で５６回，最も少なかったのが，岩手県遠野

で２回と大きな開きがあった。日本海側の南部地域では，

主に�ロシア沿海州・シベリアを起源とする軌跡と②朝

鮮半島・中国東北地方を横断するものとに分類される。

一方，太平洋側の地域では，�ロシア沿海州・シベリア

を起源とする軌跡が中心となっている。また，積雪期間

が長い北海道の各地の軌跡は�ロシア沿海州・シベリア，

�朝鮮半島・中国東北地方に加え，�サハリン・オホー

ツク海までの広い地域を起源としており，広範囲の発生

源の影響を受けているものと思われる。秋田県横手でも

北海道の状況によく似ている。今回対象とした全軌跡で

酸性化成分の発生量が最も多いとされている中国南部地

域からのものは確認されなかった。
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　地点毎の積雪期間は，高緯度ほど，日本海側ほど長く，

数日から３ヶ月と大きな開きがあった｡rHの分布などか

ら地域的な差違が認められた｡バックトラジェクトリー

による軌跡からは，�ロシア沿海州・シベリア，�朝鮮

半島・中国東北地方，�サハリン・オホーツク海を起源

とするものが認められたが，酸性化成分の大きな発生源

とされている中国南部からの軌跡は認められなかった｡

� � � �

１）全国環境研協議会北海道・東北支部酸性雨調査専門

部会：積雪成分合同調査報告書－５年間のまとめ－

２）「降水pHの評価に関する一考察」仁平　明，榧野光 

永，中村栄一，佐久間隆，木戸一博，須藤幸蔵：宮城県

保健環境センター年報，１６，６８（１９９８）

３）「酸性雨のＥＣｐによる評価法について」百川和子，

氏家愛子，加賀谷秀樹，佐藤信俊，仁平　明，宮崎栄

一郎：全国公害研会誌，１８�，１１（１９９３）

４）�気象業務支援センター：アメダス観測年報（時日

別値テキストファイル版）１９９９年（２０００）

　　�気象業務支援センター：アメダス観測年報（時日

別値テキストファイル版）２０００年（２００１）

５）"NOAA ARL Real-time Enviornmental Application

　and Display System-Hysplit４":

　http://www.arl.noaa.gov/ready/hysplit４．html
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　日本三景の一つであり，優れた景勝地として広く人々

に親しまれている松島湾は，近年の周辺地域の都市化の

進展による生活排水流入その他の汚濁要因の増加に伴い，

また地形的に閉鎖性海域であることにより水質が悪化し，

水産業や観光事業等への影響が危惧されてきている。平

成５年度に土木・農政・水産・畜産など関係機関の連携の

もと，実現性・経済性・効果の即効性等を考慮しつつ松島

湾の水質を改善させ，併せて水産動物の生活環境保全・維

持などを図るための方策を検討し，「松島湾リフレッシュ

マスタープラン」が策定された。マスタープラン目標値は，

①COD（７５％値）が２．０㎎／�（湾内平均）３．０㎎／�（湾奥部），

②T－N（年平均値）が０．３０㎎／�，③T－P（年平均値）が

０．３０㎎／�，④透明度（視覚的にきれいな水質）とされた。

　平成１３年度は，干潟における水質浄化効果の検証を目

的として調査を実施することにした。そこで，松島湾内

の干潟における物質循環（窒素，燐等の動向）を把握し，

松島湾全体の水質浄化効果に与える影響について検証す

るとともに，干潟のあり方，今後の整備の方向性につい

て検討するため，浚渫，覆砂事業が終了した松島湾内の

櫃ヶ浦を対象に平成１２年度に引き続いて調査を行ったの

で，概要を報告する。

��� � � �
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　　　夏期調査　平成１３年９月１７日から１８日まで

　　　冬期調査　平成１４年３月７日から８日まで

�������　櫃ヶ浦（図１のとおり）

��������	

�������　　　　　　　　　　　　　　　　　

　　①自動採水装置（ISCO社製MODEL－２１００改良型）

による連続採水調査（図１中１～３）

　　　夏期は１時間毎に採水，冬期は１．５時間ごとに採水。

��������	
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Analysis of Tidal Flat, Hitsugigaura in Matsushima Bay

小山　孝昭　　清野　茂　　阿部　郁子　　　
三沢　松子　　阿部　公恵　　吾妻　正道＊１　
渡部　正弘　　牧　滋　粟野　健　阿部時男　
　佐藤　健一＊２　井上　公人＊３　高村　栄治＊３　

Takaaki KOYAMA，Shigeru SEINO，Ikuko ABE 　 　　　　　　 　　
Matsuko MISAWA，Kimie ABE，Masamichi AZUMA　 　　 　　　　
Masahiro WATANABE，Takeshi AWANO，Shigeru MAKI，Tokio ABE
Ken-ichi SATO，Kimito  INOUE，Eiji TAKAMURA     　                   

キーワード：干潟，リフレッシュ事業，松島湾

Key Words：Tidal Flat，Refresh Project，Matsushima Bay

　本県では松島湾の水質汚濁の防止と改善を進めるため平成２年度から松島湾リフレッシュ事業計画が開始され，松

島リフレッシュマスタ－プランに基づき，湾全体の海域環境を総合的，計画的，長期的に改善して松島湾の再生を目

指しているところである。この事業の一環として平成５年度から１５年計画で松島湾リフレッシュ事業環境改善効果評

価調査を実施している。浚渫及び覆砂事業を実施完了した干潟の一つである松島湾櫃ヶ浦（ひつぎがうら）干潟につ

いて，１２年度の報告１）に引き続いて１３年度も調査を行ったので報告する。

＊１　現　仙南・仙塩広域水道事務所

＊２　現環境対策課　　＊３　国際航業㈱
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　　②スポット採水調査

　　　（夏期は図１中４～５及び７，冬期は４）

　　③鉛直分布調査（図１中１～５及び７。夏期のみ）

　　　多項目水質計（堀場製U－２１型）　　　　　

　　④流速計による流況調査

　　　（流速計は，自動採水機と同じ場所に設置）　

　　⑤流入河川負荷調査（図１中Ｒ１及びＲ２）　　　
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　　①室内分析項目：pH，SS，COD，D－COD，T－N，

D－T－N，T－P，D－T－P，NH４－N，NO２－N，

NO３－N，PO４－P，クロロフィル－ａ，フェオフィ

チン－ａ，Cl－ ，DO（スポット，流入負荷）

　　②現場調査項目：気温，透視度，透明度

　　　多項目水質計：水温，濁度，DO，塩分

��������
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　調査地点で水温，DO，塩分，濁度を測定した。１２年

度の夏期調査結果では調査結果をみると，水温及び塩分

は上下層間の差は少なく，DOは下層にいくほど低く，

濁度は逆に高くなる傾向が見られた。１３年度は濁度が高

く，全体的に上下の差が少なかった。冬期調査では１２年

度は水温及び塩分は上下の差が少ない傾向を示したが，

DOは下層では高く，濁度は各地点でデータのばらつき

が多く異なった傾向を示した。

�������

　１２年度１３年度の夏期及び冬期の連続調査では変化は少

なく安定していた。

�������

　１２年度と１３年度の夏期の連続調査結果では，１３年度の

方が台風の影響による巻き上げにより高くなっていた。

冬期も１３年度は３月に調査したため風の影響による巻き

上げにより高くなっていた。

���������	�
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　１２年度及び１３年度の連続調査結果では，１３年度の夏期

は台風の影響による巻き上げがあったにもかかわらず前

年とほとんど変化がなかった。冬期において同様の傾向

が見られた。

������������������������������������

　１３年度の夏期の連続調査結果では，T－N，D－T－N，

はそれぞれ１２年度の約２倍程度の結果など高い数値を示

していた。また，NO２－N，NO３－N及びNH４－Nは，夏

期では前年度の４～５倍の数値を示していた。

　これは台風の影響による巻き上げが要因と考えられた。

冬期は比較的変化が少なかった。

������������������	����

　１３年度の夏期の連続調査結果では，T－P及びD－T－

Pでは１．５倍から２倍の結果を示していた。冬期は，変

化がなくほとんど同様な結果だった。

����������	����������	��

　クロロフィル－ａの１３年度の夏期調査結果は前年の

１．５～２倍程度の数値となっており巻き上げによる影響

と考えられた。フェオフィチン－ａの夏期調査結果は前

年とほとんど同じだった。

���������	


　１２年度の夏期調査結果では，潮汐，時間による大きな

変化はなく，数値的に１８０００㎎／�前後で安定していたが，

１３年度は約１４５００㎎／�で低くなっていた。これは台風に

よる降雨の影響によるものと考えられた。冬期調査では

１２年度は約２００００㎎／�前後で，１３年度は約１８０００㎎／�で

季節的変動を考慮するとほとんど変化がなかった。

������ � � �

　流入水は，雨の際の自然水の流入が大部分を占め晴天

時はほとんど流れていない状況であった。１３年度は調査

前に台風がたびたび発生したためその影響による雨水の

流入が多かったと考えられた。水質はD－T－N，D－T－P，

NO3－N，PO4－Pそれぞれ日によって傾向が異なった。

������������
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　１３年度夏期調査結果では，１２年度に比べると台風によ

る影響でT－N，NH4－N，NO2－N及びNO3－Nが大きく

変化していた。しかし，pH，COD及びD－COD，T－P

はほとんど変化がなかった。クロロフィル－ａは，やや

上昇が見られたがフェオフィチン－ａはあまり変化がな

かった。

����� � � �

　夏期と冬期では夏期の数値の変動が大きく冬期は変動

が少なく安定した数値となっていた。安定していた１２年

度の夏期のデータから分析結果及び流向流速結果をもと

に収支計算を実施した。計算は干潟区域を一つのボック

スと考え図２の簡易計算式を用いて行った。

��������	


　水質浄化効果と他の干潟における浄化効果はを比較す

ると表１のとおりとなった。
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　COD，N，Pの櫃ヶ浦への物質収支をみると，櫃ヶ浦

の浄化能として他の干潟「港湾における干潟との共生マ

ニュアル」によると同程度の値を示しており特にSSで

は一色干潟よりは少ないものの水質改善効果が見られた。

一方N，Pでは有機体窒素・燐の除去効果が見られ，逆

に無機態窒素・燐が増加する結果が見られた。また他と

の比較では一色干潟よりも小さい値となっているが，干

潟実験施設での値と同程度の値を示していた。これらの

結果は干潟での物質沈降や生物等による浄化効果と推定

される。

��� � � �

　干潟は稚魚の育成場等の種々の重要な機能を有してい

るが，その中の一つに浄化能力があり，今回の調査では

干潟の水質浄化効果を示す結果が得られた。

� � � �

１）　小山孝昭他：松島湾櫃ヶ浦干潟調査宮城県保健環境

センター年報，１９，１３１～１３５（２００１）

２）　運輸省港湾局編集�港湾空間高度化センター港湾・

海域環境研究所：港湾における干潟との共生マニュア

ル

千潟実験施設盤洲千潟一色千潟伊勢湾櫃ヶ浦
単　位項目 （細川他）（中田・畑）（佐々木）林（本調査結果）

（実験・６月）（シミュレーション・１月）（現地調査・７月）（現地調査）（現地調査・８月）
－－－０．２～０．４０．３２（２潮汐）（�/�/潮汐）COD

１１８３．２－６２３８．２－４０９０．０８

（�/�/day）

SS
６．１－９．８１７７．６－３．０４ON
０．１－－１１９．３－－９．７IN
－０．５－３２．１－５．０１OP
－０．３－－４０．２－－３．１５IP
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１３．９．１７～１８１２．８．２８～２９調査月日
№２№２採水地点

最　小最　大平　均最　小最　大平　均
７．７７７．９７．８７７．７８７．８８７．８４pH
２．５８３．７８３．０５２．８４４．３３．３９�／�COD
１．７９２．５２．１５２．２５２．８９２．６６�／�D－COD
１１．３２７．３１６．６５５．５２４．５１０．７�／�SS
１４４００１５２００１４５５４１７３００１８７００１７９９２�／�cl－
１．４８．７３．２４０．８７２．０８１．２８��／�chl－a
２．０２５．０８３．７２１．５４．６５２．５５��／�phe－a
０．５５３４０．７３７５０．６０４５０．２９３２０．３８５１０．３４６０�／�T－N
０．４７０６０．５７５３０．５３２８０．２０５６０．３６２８０．２９３０�／�D－T－N
０．０５８５０．０７９０．０６６７０．０５２５０．０７１０．０５９９�／�T－P
０．０４３２０．０５７７０．０５０８０．０４１２０．０６１０．０４７１�／�D－T－P
０．１４３４０．２０９２０．１７３９０．００８２０．１２９４０．０７７９�／�NH４－N
０．０１４５０．０１７２０．０１６２０．００２９０．００５８０．００４６�／�NO２－N
０．１５８８０．１９３９０．１７９２＜０．０００１０．００７５０．００１５�／�NO３－N
０．０４１９０．０５４１０．０４８５０．０２１７０．０４５４０．０３２７�／�PO４－P

１４．３．１８～１９１２．２．７～８調査月日
№２№２採水地点

最　小最　大平　均最　小最　大平　均
８．１７８．２９８．２４８．１８８．２２８．２０pH
１．８５３．１６２．３４１．８２３．４７２．１９�／�COD
１．３７２．１１１．８１１．４３３．１３１．８８�／�D－COD
３１２．６６．１１１３．３２．３６�／�SS

１７８００１８４００１８０７９１８３００２１６００２０１２１�／�cl－
－－－０．３０．５５０．４１��／�chl－a
－－－０．４６０．６７０．５７��／�phe－a

０．１７０６０．２５９００．１９７５０．１４２９０．３２４１０．１７３５�／�T－N
０．１３３３０．１８８００．１５６３０．１２６１０．１９１３０．１３７６�／�D－T－N
０．００４１０．０１９１０．０１０４０．００９６０．０１９６０．０１３５�／�T－P
０．００２００．０１３９０．００５８０．００５９０．０１２４０．００８９�／�D－T－P
０．００２７０．０２７００．０１１４０．０１０１０．０３５８０．０１６３�／�NH４－N
０．００１１０．００２１０．００１５０．００１３０．００１９０．００１５�／�NO２－N
０．０００６０．００５１０．００２６０．００８０．０１６４０．０１０４�／�NO３－N
０．００５５０．００９９０．００７３０．００２０．００４６０．００３２�／�PO４－P
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　厚生労働省は，水道水の安全を確保するための細菌学

的汚染指標として大腸菌，糞便性大腸菌群，糞便性連鎖

球菌及びウェルシュ菌芽胞等の検査を求めている。

　今回は，水質管理の資料を得る目的で，ろ過施設を有

していない１２の水道施設の原水及び栓水について，上記

指標菌のほかに，上水試験方法で汚染指標とされる一般

細菌，従属栄養細菌，好気性芽胞菌を加え，さらに地形

や降雨（降雪）などの自然状態の影響を加味しながら，

実態調査を行った。
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　対象とした施設の水源は湧水７，浅層地下水３，深層

地下水２箇所で，その所在地から丘陵地の施設と低地の

施設に分類した。

　丘陵地：湧水Ａ（川崎町），湧水Ｂ（白石市），湧水Ｃ，

浅層地下水Ｈ，浅層地下水Ｉ（蔵王町），湧水Ｅ，浅層

地下水Ｊ（鳴子町），深層地下水Ｋ（岩出山町）

　低　地：湧水Ｄ（蔵王町），湧水Ｆ，湧水Ｇ（涌谷町），

深層地下水Ｌ（南郷町）
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　降雨期及び降雪期を含む平成１３年５月から平成１４年２

月までに計７回の調査を行った。
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　対象施設に近い鳴子町，鹿島台町，川崎町及び白石市に

おけるアメダスのデーターから，採水日以前の３日間の

降水量の合計が，２０�以上の時を降雨日とした。
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　宮城県内の，ろ過施設を有していない水道施設の原水及び栓水について，水質調査を実施した。

その結果，従属栄養細菌の把握は，水道原水の安全性を確保するための適切な指標になると推察された。
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　上水試験方法１）に基づいて，次の検査を実施した。
　�　一般検査項目：気温，水温，残留塩素
　�　理化学検査項目：色度，濁度，pH，過マンガン酸
カリウム消費量

　�　細菌検査項目：大腸菌群，大腸菌，糞便性大腸菌
群，大腸菌群，糞便性連鎖球菌，好気性芽胞菌，
ウェルシュ菌芽胞，一般細菌，従属栄養細菌（R２A
寒天培地，２５℃，７日間培養）
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　延べ８１回の採水日（ポイント）のうち，１９日（２３�）
が降雨日であった。なお，降雨量の最高値は６０�であっ
た（７月１８日，湧水Ａ）。
�����������	�

　最高気温は３２℃であり（７月２３日，浅層地下水Ｊ及び
Ｌ），最低気温は－０．８℃であった（１月２９日，湧水Ｇ）。
　最高水温は２０．５℃であり（７月２３日，深層地下水Ｌの
原水），最低水温は３．１℃であった（１月２９日，湧水Ｅの
原水）。
��������� � � �

　栓水での最高値は１�/L（湧水Ａ，Ｅ及び浅層地下水
Ｊ）であった。また，４ポイント（４．９�，施設数３）
では，残留塩素が検出されなかった
������������	
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　最高値は５度であった（浅層地下水Ｉ及びＪの原水）。
�������������

　最高値は２度であった（浅層地下水Ｊの原水）。
����������

　原水では６．２（浅層地下水Ｊ）～７．７（湧水Ｂ，Ｄ及び
Ｇ），栓水では６．３（湧水Ａ）～７．８（湧水Ｄ）であった。
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　最高値は７�/L（６月１４日，浅層地下水Ｉの原水）で
あった。
������������������	


　原水では大腸菌群は延べ４７ポイント（５８�，施設数１０）
から検出され，大腸菌は延べ１５ポイント（１９�，施設数
８）から検出されたが，栓水では双方とも検出されなかっ
た。
　また，深層地下水Ｋ及びＬでは原水，栓水ともに大腸
菌群及び大腸菌は検出されなかった。
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　原水では延べ１５ポイント（１９�，施設数６）から検出
されたが，栓水からは検出されなかった。
　また，深層地下水Ｋ及びＬでは原水，栓水ともに検出
されなかった。
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　原水では延べ２２ポイント（２７�，施設数９）から検出
されたが，栓水では検出されなかった。
　さらに，湧水Ａ，Ｄ，浅層地下水Ｈ及びＩの原水から

は，E.faecalis が検出された。
　また，深層地下水Ｋ及びＬでは原水，栓水ともに検出
されなかった。
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　原水では延べ１３ポイント（１６�，施設数６）から検出
され，栓水では１ポイント／８１ポイント（１．２�，施設
数１）から検出された。
　また，深層地下水Ｋ及びＬでは原水，栓水ともに検出
されなかった。
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　全施設の原水及び栓水から検出されなかった。
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　原水では延べ５５ポイント（６８�，施設数１２）から検出
され，最高値は２８０cfu/mL（５月３１日，浅層地下水Ｉの原
水）であった。また，栓水では１１ポイント（１３�，施設
数１０）から検出され，最高値は１４cfu/mL（５月３１日，浅
層地下水Ｊ）であった。
���������������	
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　原水では３９ポイント（９５�，施設数１２）から検出され，
最高値は５，５２０cfu/mL（８月３０日，浅層地下水Ｈの原水）で
あった。また，栓水では３２ポイント（７８�，施設数１０）
から検出され，最高値は３００cfu/mL（１１月２８日，湧水Ｇ）
であった。
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　今回は，水質に影響すると思われる水源種別や，地形
あるいは降雨量についても調査の範囲を広げて検討した。
降雨量については，最高値が６０�であったものの，検査
項目への影響は認められなかった。また，水源種別や立
地条件では水質の差異が認められなかった。
　さらに，それぞれの対象施設の理化学検査結果は大き
な差がなかったこと及び原水で汚染指標菌が恒常的に検
出されなかったこと，栓水はすべて水質基準に適合して
いたことから，調査対象施設は適正に管理されていると
考えられた。
　次に，浄水処理過程や消毒課程での細菌の挙動を評価
するには従属菌の方が一般菌より優れているといわれて
いる事実を確認するため１）２），施設ごとの従属菌と一般菌
との集落数について比較検討した。
　どの施設でも従属菌は一般菌より１０１～１０３cfu/mL多く
検出された（表２）。特に，浅層地下水Ｈでは，従属菌
が一般菌より１０２～１０３cfu/mL多く検出された（図２）。
　さらに，湧水Ｇでは栓水（残留塩素０．３�/L検出）のHPC
が原水より１０１～１０２ cfu/mL多く検出され（１１月２８日及び
２月１９日，図３），中間での汚染の可能性が示唆される
とともに，従属菌の測定感度の高さが確認された１）２）。
　アメリカ環境保護局では，栓水の従属菌を５００cfu/mL以
下と定めている（EPA's Drinking Water Standards)。
　今回の調査で示された従属菌＞一般菌の傾向や湧水Ｇ
の例を加味すると，給水システムを監視する上で従属菌
の検査は高感度であり，細菌の現存量を測る重要な検査
項目であることを確認した。２）
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　今回の調査から，次の結果が得られた。

�　地形（丘陵地と低地）の違い，降水量（降雨，降雪）

の変化，及び水温の変化によって理化学及び細菌検査

項目に差は認められなかった。

�　深層地下水では，原水及び栓水から糞便性汚染指標

菌は検出されなかった。　

�　すべての水道施設における 原水の従属菌は一般菌

と比較して，１０１～１０３cfu/mL多く検出された。

�　以上，従属菌の測定は給水システムを監視する上で

重要な指標である２）ことを確認した。
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（平成１３年５月～７月は，HPC実施せず）
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（平成１３年５月～８月は，HPC実施せず）
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（�/L）水温気温水温気温（�）（�/L）水温気温水温気温（�）（�/L）水温気温水温気温（�）（�/L）水温気温水温気温（�）

０．７１８１８１０１３９１１７．５２１１０２７６０１１４１７１２１４２００．６１６１７１６１７２６湧 水 Ａ

０．３１１１７１１１７９０．４１３２１１０１９３５０．１１５１６１０１３２４０．２１６１８１４１８１３湧 水 Ｂ

０．８１４１９１１１７９０．８１４．５２１１１．２１９．５３５０．６１２１５１０１３２４０．５１２１７１６１７１３湧 水 Ｃ

０．３２０２１１４１９９０．２２０２６１４２３３５０．３１６１７１３１６２４０．２１６１７１６１７１３湧 水 Ｄ

０．４２０．４１２．９２５．４６０．１１８．４３１．８１２．８３１．５００．８１４．８１０．５２１２１湧 水 Ｅ

０．１２４．１２２．９１４２２．２４０．３２３３２１４２８００．４１９．５１３２３３０．１１７１７１２湧 水 Ｆ

０．２２０２１．４１３．６２１．４４０．２２０３０１４２８００．２１６１３．５３０．２５１７１７１２湧 水 Ｇ

０．２２０１９１２１８９０．１２０２２１１２２３５＜０．１１６１６１０１５２４＜０．１２２１７１２１７１３浅層地下水Ｈ

０．１１９２０１４１９．５９０．１１９２４１５２１３５０．３１８１５１２１０２４＜０．１１６１７１６１７１３浅層地下水Ｉ

０．３２０．３２６．９１３．１６０．４１６．５３２１７．６３２００．７２１２１浅層地下水Ｊ

０．３２２．３２３．８１４．１２７．８６０．４１４．３３２１４．３３２００．４１５．５１４２０．４２１深層地下水Ｋ

０．４１６２５１９２５４０．４１８３０２０．５３０００．７１８２０１７．５２０３０．３１２深層地下水Ｌ
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（�/L）水温気温水温気温（�）（�/L）水温気温水温気温（�）（�/L）水温気温水温気温（�）

０．８７９９４００．８５７８０７０．８１０５９６９湧 水 Ａ

０．２４６１０９００．２１０６１０．５７１５０．２１０６１０．５７６湧 水 Ｂ

０．４８６１０６００．３９５１１３１５０．４１０８１０８６湧 水 Ｃ

０．４７８１２８００．３７１０１２１１１５０．４１１１１１３８．５６湧 水 Ｄ

ＮＤＮＤＮＤＮＤＮＤ１０．４１．４３．１１．８００．２１０．３２１０．４２．７２１湧 水 Ｅ

０．１５０．５９．３１１０．１４．６１．８９．４３．３００６６２湧 水 Ｆ

０．３８０．３１３．１０．３１０．２５．９３．３１３．１－０．８００．３１１６６２湧 水 Ｇ

０．２７６１０５００．２８６７２１５０．２１４６１１６６浅層地下水Ｈ

０．４７７７５００．４６４６６１５０．２１５７１０７６浅層地下水Ｉ

ＮＤＮＤＮＤＮＤＮＤ１０．４５．１２．５－０．１００．８８．４３．２２．３２．３２１浅層地下水Ｊ

ＮＤＮＤＮＤＮＤＮＤ１０．７３．１１３．６３．４００．２１１．１６．５１３．８６．１２１深層地下水Ｋ

０．２１１０．５９．５０．５１０．６１０．５１８１００．４１２．５７１１．５７２深層地下水Ｌ

（＜は未満を，ＮＤは未実施を示す。）　　　　　　　　　　　　　　　　　　
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