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は じ め に

静岡県は、温暖な気候や世界遺産である富士山をはじめとする豊かで多

様な自然環境に囲まれ、多くの自然の恵みを享受して、自然と共生しながら

豊かで安全･安心な社会を築いてまいりました。

新型コロナウィルスによる感染症の収束が未だ見通せない中、地球規模

の気候変動危機によって脱炭素･循環型社会への構造転換を迫られており、

こうした社会情勢や環境課題の変化に適切に対応すべく、本県では令和４

年３月に「第４次静岡県環境基本計画」を策定し、地球環境を守り、地域資

源を活かし共に支え合う、「環境と生命の世紀」にふさわしい“ふじのくに”の

実現を目指しています。

静岡県環境衛生科学研究所は、令和２年７月に静岡市から藤枝市に新

築移転し、多様化する環境問題や健康危機管理事案の発生に的確かつ迅

速に対応するとともに、環境及び保健衛生の科学的・技術的中核機関とし

て、本県の環境と県民の健康を守るための調査研究、試験検査、常時監視

測定などの業務に取り組み、その成果や結果を広く情報発信しています。

環境分野では、温暖化や新たな化学物質による環境汚染、大気・水質等

に係る環境保全対策や地下水のエネルギー活用等、持続可能な社会を目

指し必要な調査研究を行っています。

また、保健衛生の分野では、新型コロナウィルスの遺伝子変異による流行

への対応はもとより、食中毒や新たな感染症の発生、医薬品の品質や食品

の安全性確保のための試験検査や調査研究、創薬に関連した化合物管理、

有機合成研究等を行っています。

本報告は、令和３年度の当研究所における調査研究の成果をとりまとめた

ものであり、皆様に広く御覧いただき御指導･御助言をいただけましたら幸い

です。

令和４年 10 月

静岡県環境衛生科学研究所長 手老 豊
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はじめに

2021年 5月の新聞報道 1)において，富士川に流入する

山梨県の雨畑川で採石業者が約 10年にわたり排水処理

汚泥を不法投棄し，凝集剤としてポリアクリルアミドを

使用していたこと 2,3)，富士川中下流域の堆積物にポリア

クリルアミドが含まれている可能性があること，またポ

リアクリルアミドは紫外線などで人体に神経障害の発生

や発がん性が懸念されるアクリルアミドに分解されると

の問題が報じられた．このことから，2021年 7月に山梨

県と本県は「富士川の豊かな水環境の保全に向けた山梨

県・静岡県協働プロジェクト」に関する覚書 4)を締結し，

両県が連携して富士川流域の水や底質等堆積物について

調査を行うこととした．本県ではプロジェクトに基づき，

県民の生活環境や健康に影響を及ぼすおそれの有無を確

認するため，2021年 7月から水及び底質等堆積物の調査

を開始した．調査項目は，pH，浮遊物質量（SS），アク

リルアミド，水質環境基準が設定されている項目のうち

アルキル水銀を除く 26項目，化学物質排出移動量届出制

度（PRTR制度）により富士川への排出が報告されてい

る物質のうち環境基準値または指針値が定められている

6物質とした．

調査対象物質のひとつであるアクリルアミドはポリア

クリルアミドの単量体であり，水環境を経由した人の健

康や生態系への有害な影響について知見の集積が必要な

物質として「要調査項目」に選定されている．アクリル

アミドの環境リスク評価 5,6)によると，本物質は皮膚から

容易に吸収され，中毒症状は主に慢性障害で，神経症状

と肝障害を起こすとある．また発がんリスクについては，

ヒトでの発がん性が示唆されているものの，十分な証拠

がないため，国際がん研究機関（IARC）の評価では 2A

（ヒトに対して恐らく発がん性がある）に分類されてい

る．一方ポリアクリルアミドは，アクリルアミドを重合

原料とする高分子化合物で，凝集剤のほか紙力増強剤な

どで使用され 7)，医薬部外品等の原料として配合するこ

とが認められている成分である 8)など毒性が低いとされ

ている 9)．また活性汚泥等の急速な生分解は受け難いも

のの，生物や光等によりゆっくり分解すると考えられて

いる 10)．

アクリルアミドの分析方法は，環境省が 1974年から実

施する「化学物質環境実態調査」事業で開発され「化学
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LC/MS/MSによる環境試料中のアクリルアミド定量分析

環境科学部 環境科学班 瀧井美樹，竹下由布子，村中康秀

Quantitative Analysis of Acrylamide in Environmental Samples by LC/MS/MS

Miki TAKII, Yuko TAKESHITA, Yasuhide MURANAKA

2021年 5月の新聞報道において，富士川に流入する山梨県の雨畑川で採石業者が約 10年にわたり排水処理

汚泥を不法投棄し，凝集剤としてポリアクリルアミドを使用していたこと，富士川中下流域の堆積物にポリアク

リルアミドが含まれている可能性があること，またポリアクリルアミドは紫外線などで人体に神経障害の発生や

発がん性が懸念されるアクリルアミドに分解されるとの問題が報じられた．そのため静岡県は山梨県と連携し，

県民の生活環境及び健康に影響を及ぼすおそれの有無を確認するため，アクリルアミドについて水及び底質中の

含有状況を調査することとした．アクリルアミドの分析には，「化学物質分析法開発調査報告書（平成 19年度）」

に掲載の方法を採用し，予め本方法に従って分析操作を行い要求される感度及び分析精度を満たすことを確認し

た．続いて，本方法を用いて富士川流域河川環境試料を 2021年 7月，10月，2022年 1月に分析した．その結果，

2022年 1月の調査において 4地点から 8.1 ng/L～41 ng/Lの範囲でアクリルアミドを検出したが，水道水の要検討

項目の目標値等，人や水生生物への影響を考慮した各種指標値を十分に下回っていた．

Key words: 富士川，アクリルアミド，水，底質

Fuji river, acrylamide, aqueous environmental sample, sediment environmental sample

静岡県環境衛生科学研究所

(〒426-0083，藤枝市谷稲葉 232-1)

Shizuoka Institute of Environment and Hygiene

(232-1，Yainaba，Fujieda，426-0083，Japan)
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物質分析法開発調査報告書（平成 19年度）11)（以下，「白

本」とする．）」掲載の方法を用いた．化学物質環境実態

調査では，環境試料の調査は白本の分析方法に従って実

施すること，環境試料の調査実施前に，要求される検出

感度及び分析精度を満たすか等分析方法の確認を実施す

ることとなっている．「分析方法の確認」方法については

「化学物質環境実態調査実施の手引き（令和 2年度版）
12)（以下、「手引き」とする．）」に詳細に示されている．

富士川流域河川環境試料中のアクリルアミド調査を実施

するにあたり，調査開始前に白本のアクリルアミド分析

方法に準拠した分析精度等について本研究所において初

めて手引きに従い確認を行ったので，その内容を報告す

る．また，富士川流域河川環境試料の調査結果について

も報告する．

試料及び方法

1 試料

「分析方法の確認」には，水及び底質ともに水域類型

Bである朝比奈川（藤枝市）の河川水及び底質を使用し

た．富士川流域河川環境試料は，富士川に合流する支流

の稲瀬川，稲子川，芝川と富士川本流の 5～7地点の河川

水及び底質とした．

2 試薬等

アクリルアミドは，富士フィルム和光純薬工業(株)製

一級，アクリルアミド-13C1は，C/D/N Isotope社製を用

いた．その他の試薬は，残留農薬試験用を使用した．

固相抽出カラムは，C18カートリッジカラムにWaters

社製 Sep-pak Plus C18，活性炭カートリッジカラムに

Waters社製 Sep-pak Plus AC2を用いた．

3 方法

1) 分析方法の確認

分析方法の確認は，手引きに従い① 検量線の作成，②

装置検出下限値（IDL）の測定及び算出，③ 操作ブラン

ク試験，④ 添加回収試験，⑤ 分析方法の検出下限値

（MDL）及び定量下限値（MQL）の測定及び算出につい

て実施した（図1）．

① 検量線の作成

S/N=10程度（IDLの 5倍程度）の濃度を検量線の最低

濃度の目安とし，直線性が成立する濃度範囲において 5

段階以上の濃度の標準液を測定し検量線を作成した．作

成した検量線の直線性（R2）が 0.990以上（0.995以上が

望ましい）であることを確認した．

② 装置検出下限値（IDL）の算出

検量線に用いる最低濃度の標準液を繰り返し（7回程

度）分析し，得られた分析値の標準偏差を求め，次式に

より IDLを算出した．

IDL（ng/mL）＝t（n-1,0.05）×標準偏差（ng/mL）×2

t（n-1,0.05）：危険率 5 %，自由度 n-1の t値（片側）

n=7の場合は 1.9432

IDL試料換算値（ng/L）=IDL（pg）×最終液量（mL）/

装置注入量（µL）/試料量（L）

③ 操作ブランク試験

実試料の分析を行う前に，実試料と同量のブランク水

（精製水）を用い，実試料と同じ方法で分析した（n=2

以上）．

操作ブランクが検出された場合，低減を図るとともに，

これから予想されるMDLが白本のMDLを超える可能性

がある場合は，操作ブランク試験（n=7以上）を実施し，

操作ブランクから算出した標準偏差と環境試料（標準物

質添加の繰り返し測定）から算出した標準偏差とを比較

し，値が大きい方を用いてMDLを算出した．

④ 添加回収試験

回収率の測定は，実試料の測定に先立って行い，変動

を確認するため 3回以上行った．河川水に標準物質を

MDLの 30倍程度の濃度となるよう添加したもの（n=3

以上）と無添加のもの（n=1以上）を分析した．調査対

象物質の回収率の許容範囲の目安は 70～120 %，サロゲ

ート内標準の回収率の許容範囲の目安は 50～120 %とし

た．

⑤ 分析方法の検出下限値（MDL）及び定量下限値（MQL）

の算出

定量下限値付近の濃度とした試料（MDL測定用試料）

を用いて，実試料と同じ方法で分析し（n=7程度），得ら

れた分析値を試料濃度に換算して標準偏差を求め，次式

によりMDL及びMQLを算出した．

MDL（ng/L）＝t（n-1,0.05）×標準偏差（ng/L）×2

t（n-1,0.05）：危険率 5 %，自由度 n-1の t値（片側）

n=7の場合は 1.9432

MQL（ng/L）＝標準偏差（ng/L）×10

なお，算出した IDL又は IDL試料換算値が白本の値を

下回った，操作ブランクが検出されない又は白本の操作

ブランク以下であった，添加回収試験の結果が 70 %以上

120 %以下，サロゲート内標準の回収率が 50～120 %であ

った，白本の方法を変更していないとの条件をすべて満

足した場合は MDLの測定及び算出を省略し，白本の

MDLを報告時の検出下限値とした．

2) 試料の前処理（図2）

① 水

試料水 200 mLにサロゲートとしてアミド-13C1（5 µ

g/mL）を 10 µL添加した後，コンディショニング済みの

C18カートリッジカラムと活性炭カートリッジカラムに

流速 5 mL/minで通過させた．その後精製水 10 mLを流

- 2 -



速 5 mL/minで通過させ洗浄した．活性炭カートリッジ

カラムを取り出し，3000 rpmで 10分間遠心分離し，窒

素を通気して脱水した後，メタノール 5 mLでアクリル

アミドを溶出させ試料前処理液とした．試料前処理液を

窒素気流下で 50 µL程度まで濃縮し，精製水を加え正確

に 1 mLとしたものを試験液とした．

② 底質

底質試料 10 g（湿重量）を 100 mL遠沈管に採取し、

サロゲートとしてアクリルアミド-13C1（5 µg/mL）を 10

µL添加し，精製水 80 mLを加えて攪拌後，15分間超音

波抽出を行った．その後，2500 rpmで 15分間遠心分離

し，この上澄み液をガラス繊維ろ紙を用いて吸引ろ過し

た．精製水で使用したガラス繊維ろ紙の洗いこみを数回

行い，ろ液とした．このろ液を試料水として，水試料と

同様に処理した．

図1 分析方法の確認フローチャート

＜水＞

＜底質＞

図2 試料の前処理フローチャート

3) 装置及び分析条件

① 装置

測定機器は，高速液体クロマトグラフ質量分析計

（LC/MS/MS）を用いた．高速液体クロマトグラフは

AQUITY UPLC H-Class（Waters社製），質量分析計は

AQUITY TQD（Waters社製）である．

② LC条件

カラム：Atlantis dC18（Waters社製）

（2.1 mm×150 mm, 3 µm）

カラム温度：40 ℃

溶離液：A：水

B：メタノール

0→5 min B：0→0 %

5→6 min B：0→100 %

6→11 min B：100→100 %

11→12 min B：100→0 %

12→25 min B：0→0 %

流速：0.2 mL/min

注入量：10 µL

③ MS条件

イオン化法：ESI（+）

キャピラリー電圧：3.0 kV

ソース温度：150 ℃

デゾルベーション温度：350 ℃

デゾルベーションガス流量：650 L/hr

コーンガス流量：50 L/hr

モード：MRM

モニターイオン：アクリルアミド 72.86>55.9

アクリルアミド-13C1 71.92>54.9

結果及び考察

1 分析方法の確認

アクリルアミドの分析方法について次の 1)～5)につい

て分析操作を実施し，要求される検出感度及び分析精度

を満たすことを確認した．以下，確認内容を詳細に示す．

1) 検量線の作成

検量線は，1～100 ng/mLの範囲において 7段階の濃度

の標準液を調製し，サロゲート法により作成した．最低

濃度の 1 ng/mLの S/Nは 20程度，検量線の直線性（R2）

は 0.995以上であり，良好な検量線が作成できた（図3）．

図3 検量線
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2) 装置検出下限値（IDL）の測定及び算出

検量線に用いる最低濃度である 1 ng/mLの標準液を繰

り返し 7回分析し，一連の分析値の標準偏差から IDLを

算出した（表 1）．その結果，IDLは 0.052 ng/mL，IDL試

料換算値 0.26 ng/L（水），0.0052 ng/g-dry（底質）と算

出でき，この値は白本の IDL 0.080 ng/mL，IDL試料換算

値 0.40 ng/L（水），0.0080 ng/g-dry（底質）より低い値

であった．

3) 操作ブランク試験

① 水

操作ブランク試験を実施した結果（n=2），ブランクか

ら 3.3 ng/L検出し，この値は白本のブランク試験のMDL

（2.1 ng/L）を超えていた．そのため，手引きの「ブラ

ンクが検出された場合の取り扱い」に従い，操作ブラン

ク試験（n=7）を実施し標準偏差を算出した．その結果，

標準偏差は 0.07 ng/mLであった（表2）．この標準偏差

と「分析方法の検出下限値（MDL）及び定量下限値（MQL）

の測定及び算出」で算出される標準偏差を比較し、大き

い方の標準偏差の値を用い，本分析方法のMDLを算出

した．

② 底質

操作ブランク試験を実施した結果（n=2），ブランクか

らの検出はなかった．

表1 IDL

水試料量（L） 0.2

底質試料量（g-dry） 10

最終液量（mL） 1

注入濃度（ng/mL） 1.00

装置注入量（µL） 10

結果（ng/mL) test1 0.938

test2 0.932

test3 0.959

test4 0.950

test5 0.925

test6 0.954

test7 0.928

平均値（ng/mL) 0.941

標準偏差（ng/mL） 0.013

c.v.（%） 1.4

t（n-1,0.05） 1.9432

IDL（ng/mL） 0.052

IDL水試料換算（ng/L） 0.26

IDL底質試料換算（ng/g-dry） 0.0052

表2 ブランク試料の結果（水）

4) 添加回収試験

① 水

添加回収試験は，白本と同様に，河川水 200 mLにアク

リルアミドを 10 ngを添加し n=3で実施した．添加量と

測定結果から算出される回収率は，96～99 %であり，手

引きに示す許容範囲（70 %以上 120 %以下）内であった．

また，サロゲート法ではサロゲート内標準の回収率につ

いて 50～120 %の範囲内にあることを目安とすることに

なっている．サロゲート内標準の回収率は 56～75 %であ

り目安とする 50～120 %の範囲内であった（表3）．

表3 添加回収試験（水）

② 底質

添加回収試験は，白本と同様に，河川の底質 10 g-wetに

アクリルアミドを 10 ngを添加し n=3で実施した．添加

量と測定結果から算出される回収率は，94～95 %であり，

手引きに示す許容範囲（70 %以上 120 %以下）内であった．

サロゲート内標準の回収率は 31～69 %であり，一部が目

安とする 50～120 %の範囲に入らなかった（表4）．サロ

ゲート内標準の回収率については，活性炭カートリッジ

アクリルアミド
サロゲート

回収率（%）

結果（ng/mL） test1 0.636 52

test2 0.443 71

test3 0.526 62

test4 0.466 71

test5 0.532 62

test6 0.429 80

test7 0.508 66

平均値（ng/mL) 0.506 66

標準偏差（ng/mL） 0.0701 8.9

アクリルアミド
サロゲート

回収率（%）

無添加濃度（ng/L） 3.3 55

添加量（ng） 10

試験水濃度（ng/L） 50

回収率（%） test1 99 75

test2 96 63

test3 97 56

平均値（%） 97 65

c.v.（%） 1.3 14
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からの溶出時にカラムとメタノールをなじませる時間を

5分以上と長くすることにより改善が見られたが，安定

して 50 %以上の回収率が得られることにはならなかった．

その他，活性炭カートリッジに捕集しきれず漏れている

可能性，溶出液量 5 mLでは活性炭カートリッジから溶

出しきれていない可能性についても検討したが，どちら

にも該当していなかった．手引きの「化学物質環境実態

調査の精査における確認手順について」では，サロゲー

ト回収率が 50 %未満の取り扱いについて，サロゲート添

加量が定量下限値の 10倍程度の場合，S/N≧50であれば

そのまま扱うとある．今回実施した添加回収試験でのサ

ロゲート添加量は定量下限値の 50倍程度であるが，

S/N=288～499であり添加濃度が 5分の 1（定量下限値の

10倍程度）となっても 50以上の S/Nが得られると考え

られたため本添加回収試験結果を採用した．

表4 添加回収試験（底質）

5) 分析方法の検出下限値（MDL）及び定量下限値（MQL）

の測定及び算出

① 水

操作ブランクから検出されたため，MDLの測定及び算

出を省略できる条件のうち「操作ブランクが検出されな

い若しくは操作ブランクがS/N=5未満または白本の操作

ブランク以下であること」を満たさなかった．そのため，

河川水200 mLにアクリルアミドを2 ng添加しMDL測定

（n=7）を実施した．添加量と測定結果から算出される回

収率は，95～115 %であり，手引きに示す許容範囲（70 %

以上 120 %以下）内であった．また，サロゲート内標準

の回収率は 52～77 %であり目安とする 50～120 %の範囲

内であった．MDL測定の結果から算出する標準偏差は

0.70 ng/Lであり，3) ① の操作ブランク試験（n=7）の

アクリルアミド
サロゲート

回収率（%）

無添加濃度（ng/g-dry） 0.06 44

試料量（g-wet） 10

含水率 0.213

添加量（ng） 10

試験試料濃度（ng/g-dry） 1.33

回収率（%） test1 94 53

test2 95 69

test3 95 31

平均値（%） 95 51

c.v.（%） 0.50 37

標準偏差（0.07 ng/mL，試料換算 0.35 ng/L）よりも大き

かった．そのため，本分析方法の水のMDLは，環境試

料を用いたMDL測定の結果得られた標準偏差 0.70 ng/L

を用いて算出し，MDL 2.7 ng/L，MQL 7.0 ng/Lとなり白

本の値（MDL 2.8 ng/L，MQL 7.2 ng/L）を下回った（表

5）．

② 底質

底質の試験は，手引きにあるMDLの測定及び算出を

省略してもよい条件を満たしたため、MDLの測定及び算

出は省略し，白本の MDL 0.086 ng/g-dry，MQL 0.20

ng/g-dryを採用した．

2 富士川流域河川環境試料の調査結果

富士川に合流する支流の稲瀬川，稲子川，芝川と富士川

本流の 5～7地点の河川水及び底質について調査を実施

した．水調査は 3回，底質調査は 2回実施した．調査概

要を表6に、調査地点を図4に示す．

表5 MDL及びMQL（水）

アクリルアミド
サロゲート

回収率（%）

試料量（L） 0.2

標準添加量（ng） 2

試料換算濃度（ng/L） 10

最終液量（mL） 1

注入濃度（ng/mL） 2.00

装置注入量（µL） 10

ブランク（ng/L) 2.5 64

結果（ng/L） test1 10.1 59

test2 9.97 68

test3 9.55 63

test4 10.5 63

test5 10.8 52

test6 9.60 76

test7 11.4 74

平均値（ng/L) 10.3 65

標準偏差（ng/L） 0.700 8

c.v.（%） 6.7 12

t（n-1,0.05） 1.9432

MDL（ng/L） 2.7

MQL（ng/L） 7.0
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表6 調査概要

図4 調査地点（出典：静岡県地理情報システム）

2021年 7月の水調査，2021年 10月の水及び底質調査，

2022年 1月の底質調査の結果，アクリルアミド濃度は定

量下限値（MQL）未満であった．2022年１月の水調査で

は，4地点からアクリルアミドを検出し，それぞれ稲瀬

川 8.1 ng/L，富原橋 41 ng/L，富士川楽座付近 38 ng/L，

富士川橋 35 ng/Lであった．その他の 3地点は定量下限

値（MQL）未満であった．アクリルアミドは環境基準値

等が設定されていないものの，検出のあったアクリルア

ミドの濃度は，水生生物への影響が現れないと予測され

る濃度の予測無影響濃度（PNEC） 41,000 ng/Lの千分の

一程度，水道水の要検討項目の目標値 500 ng/L，WHO

（2011）飲料水水質ガイドライン 13)値 500 ng/Lの十分の

一以下であった．また，2007年度に化学物質環境実態調

査 14)で全国的に実施した水質中のアクリルアミド調査結

果の範囲内（最大値 49 ng/L)であった．

まとめ

1 分析方法の確認

1) 水のアクリルアミド試験について，1～100 ng/mLの

範囲において検量線は良好であった．測定した IDL試料

換算値 0.26 ng/Lは白本の値（0.40 ng/L）よりも低く，

要求検出感度を満たした．添加回収試験結果も良好であ

った．調査における報告下限値はMQL 7.0 ng/Lとした．

調査地点
調査時期

2021.7 2021.10 2022.1

支

流

稲瀬川 水 水・底質 水・底質

稲子川 水 水・底質 水・底質

芝川 水 水・底質 水・底質

富

士

川

内房橋付近 － 水・底質 水・底質

富原橋 水 水・底質 水・底質

富士川楽座 － － 水・底質

富士川橋 水 水・底質 水・底質

2) 底質のアクリルアミド試験について，1～100 ng/mL

の範囲において検量線は良好であった．測定した IDL試

料換算値 0.0052 ng/g-dryは白本の値（0.0080 ng/g-dry）

よりも低く，要求検出感度を満たした．添加回収試験結

果も許容範囲内であった．調査における報告下限値は

MQL 0.20 ng/g-dryとした．

2 富士川流域河川環境試料の調査結果

2021年 7月から 2022年 1月にかけて水調査を 3回，

底質調査を 2回実施したところ，2022年 1月の 3回目の

水調査において，4地点からアクリルアミドを検出した．

その他の結果はすべて定量下限値（MQL）未満であった．

検出のあったアクリルアミドの濃度は，人や水生生物へ

の影響を考慮した各種指標値を十分に下回っていた．
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はじめに

重症熱性血小板減少症候群（SFTS）は，2011年に中国

で初めて報告されたフアイヤンシャン・バンヤンウイル

ス（Huaiyangshan banyangvirus）[旧名：SFTSウイルス]

を原因とし，2013年に初めて日本での存在が確認された

マダニ媒介性感染症である 1-2）．SFTSは人獣共通感染症

であり，マダニに刺されることによる感染のほか，発症

動物の体液や排泄物を介した飼い主や獣医療関係者への

感染が報告されており，公衆衛生上問題となっている 2）．

これまで，SFTSは三重県以西での発生であったが 3），

2020年 8月に静岡県初の SFTS発症ネコが西部地区で確

認され，さらに 2021年 3月にはヒトの患者発生が中部地

区で確認された．そこで本研究では，県内の SFTSウイ

ルス浸淫状況を把握するため，動物の SFTSウイルス遺

伝子検査および抗体検査を実施した．

材料および方法

2020年 9月から2021年 12月に採取された，イヌ118

頭，ネコ 4頭，タヌキ 1頭，シカ 4頭の血清を検体とし

た．

イヌは SFTS疑い症例の 4頭以外は，屋外飼育犬や猟

犬，野山に頻繁に散歩に行くなど，マダニに刺される可

能性のある健康なイヌの検体を材料とした．118頭中 96

頭は動物病院から検体提供を受けた飼犬であり，獣医師

の診察により SFTSの兆候が無い事が確認されていたた

め抗体検査のみ実施，2頭は SFTS疑い検査依頼で遺伝子

検査のみ実施した．ネコは地域猫または屋内外の行き来

が自由な飼猫で，動物病院から SFTS疑い症例として検

査依頼を受けた検体を材料とした．タヌキは路上での死

亡個体，シカは西部地区の猟友会が捕獲した個体を材料

とした（表 1）．

1 SFTS ウイルス遺伝子の検出

イヌ 22頭，ネコ 4頭，タヌキ 1頭，シカ 4頭の血清

140μLからQIAampⓇ Viral RNA Mini Kitを用い RNA抽

出を行った．抽出した RNAを用いてQIAGENⓇ OneStep

RT-PCR kitと国立感染症研究所が設計したS分節特異的

な2種類のプライマーを用いたRT-PCR法 4）によりSFTS

ウイルス遺伝子の検出を試みた．

2 抗SFTSウイルス抗体の検出

静岡県における動物の重症熱性血小板減少症候群ウイルス

浸淫状況について

微生物部 ウイルス班 鈴木秀紀，牛飼裕美，小野田伊佐子，

有田世乃，長岡宏美

Prevalence of Severe Fever with Thrombocytopenia Syndrome Virus in Animal of Shizuoka Prefecture

Hideki SUZUKI, Yumi USHIKAI, Isako ONODA,

Yono ARITA and Hiromi NAGAOKA

重症熱性血小板減少症候群（Severe Fever with Thrombocytopenia Syndrome：SFTS）は，2013年に初めて日

本での存在が確認された．これまで西日本を中心に発生報告があり，静岡県内での発生報告はなかった．しかし

2020年 8月に静岡県初の SFTS発症ネコが西部地区で確認され，その後も続発している．

そこで，静岡県における SFTSウイルスの浸淫状況を把握する目的で，動物の SFTSウイルス遺伝子および

抗体保有状況を調査した．その結果，ネコ 1頭から SFTSウイルス遺伝子が検出され，タヌキ 1頭から抗 SFTSウ

イルス抗体が検出された．このことから SFTSウイルスは静岡県内に広範囲に浸淫していることが示唆された．

Key words: SFTS，SFTSウイルス，動物，人獣共通感染症

SFTS，SFTS virus，animal，zoonosis

静岡県環境衛生科学研究所報告 No.64 7－9 2021

Bulletin of Shizuoka Institute of Environ. and Hyg.

静岡県環境衛生科学研究所

（〒426-0083，藤枝市谷稲葉 232－1）

Shizuoka Institute of Environment and Hygiene
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イヌ 116頭，ネコ 4頭，タヌキ 1頭，シカ 4頭の血清

について，SFTSウイルスに対する抗体を測定した．測定

は国立感染症研究所獣医科学部から示された試験方法

（IgG-ELISA法）により実施した．すなわち，Coating

Bufferで 800倍希釈した SFTS抗原（SFTSV HB-29感染

Huh-7細胞抗原）およびmock抗原（Mock Huh-7細胞抗

原）を 96 well ELISA用プレートに 100μL/wellでアプラ

イしプレートをシールして，37℃・2時間インキュベー

トした後 4℃で一晩静置し，抗原をプレートにコーティ

ングした．プレートの抗原希釈液を除去し，Blocking

Bufferを 200μL/well添加し 37℃・30分インキュベート

しブロッキングを行った．Blocking Buffer を除去後

Washing Bufferで 3回洗浄し，60℃・30分で非働化し

Dilution Bufferで 100倍希釈した血清を SFTS抗原および

mock抗原それぞれに 100μL/well添加し 37℃・30分イ

ンキュベートした．血清を除去後Washing Bufferで 3回

洗浄し，二次抗体としてDilution Bufferで 2500倍希釈し

たHRP標識抗イヌおよびネコ IgG抗体を 100μL/well添

加し 37℃・30分インキュベートした．二次抗体液を除去

後Washing Bufferで 3回洗浄し，KPLABTSⓇ Peroxidase

Substrate System 2-Component（SeraCare Life Science，Inc）

を 100μL/well添加し，室温で 30分発色反応後，発色停

止液として1% SDS溶液を100μL/well添加し405nmの波

長の吸光度を測定した．SFTS抗原とmock抗原における

吸光度の差がイヌおよび野生動物は 0.5以上、ネコは

0.645以上の検体を陽性と判定した．

なお，使用した試薬の組成は以下のとおりとなる．

Coating Buffer［NaHCO3：2.856g，Na2CO3：1.696g，超純

水：500mL］

Blocking Buffer［PBS(-)に 1/3量のブロックエース］

Washing Buffer［10×PBS(-)：100mL，超純水：900mL，

Tween-20：0.5mL］

Dilution Buffer［PBS(-)に 1/2000量の Tween-20を加えさ

らに 1/9量のブロックエース］

ブロックエース［ブロックエースⓇ粉末：4g，超純水：

100mL］

結 果

1 SFTSウイルス遺伝子の検出

イヌ 22頭，ネコ 4頭，タヌキ 1頭，シカ 4頭の検体に

ついて SFTSウイルス遺伝子検査を行った結果，中部地

区の動物病院から SFTS疑い症例として検査依頼があっ

たネコ1検体からSFTSウイルス遺伝子が検出された（表

2）．

2 抗SFTSウイルス抗体の検出状況

イヌ 116頭，ネコ 4頭，タヌキ 1頭，シカ 4頭の検体

について抗 SFTSウイルス抗体検査を行った結果，東部

地区で回収されたタヌキ 1検体から抗 SFTSウイルス抗

体が検出された（表 3）．

表1 検体情報

動物種 生息地 検体数 備考

イヌ

西部 39
猟犬：15，保護犬：1

飼犬：23（抗体検査のみ）

中部 39

屋外飼育犬：2

SFTS疑いで検査依頼：3

（2頭遺伝子検査のみ）

飼犬：34（抗体検査のみ）

東部 25
SFTS疑いで検査依頼：1

飼犬：24（抗体検査のみ）

伊豆 15 飼犬：15（抗体検査のみ）

ネコ

西部 1 SFTS疑いで検査依頼

中部 3
地域猫：1，飼猫：2

SFTS疑いで検査依頼

タヌキ 東部 1 路上で死亡

シカ 西部 4 猟で捕獲

合計 127
表 2 遺伝子検査結果

動物種 生息地 検体数 陽性検体数

イヌ

西部 16 0

中部 5 0

東部 1 0

ネコ
西部 1 0

中部 3 1

タヌキ 東部 1 0

シカ 西部 4 0

合計 31 1

表 3 抗体検査結果

動物種 生息地 検体数 陽性検体数

イヌ

西部 39 0

中部 37 0

東部 25 0

伊豆 15 0

ネコ
西部 1 0

中部 3 0

タヌキ 東部 1 1

シカ 西部 4 0

合計 125 1
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考 察

当所ではこれまでに静岡県における SFTSウイルス侵

淫状況の把握のため，県内全域で採取された野生動物等

[シカ 61頭（2010年），イノシシ 52頭（2013～2014年），

野ネズミ 25頭（2013～2015年），イヌ 60頭（2014～2015

年）］の SFTSウイルス遺伝子および抗 SFTSウイルス抗

体保有状況の調査を行ったが，結果はすべて陰性であっ

た 5）．しかし 2020年 8月に静岡県西部地区のネコで初め

て感染が確認され，2021年 3月には中部地区でヒトでの

発症が確認された．そして 2022年 2月現在，西部地区と

中部地区においてヒト 4例，ネコ 6例（5例死亡），イヌ 2

例（2例死亡）の SFTS発症例が確認されている．

今回2020年9月から2021年12月に採取された検体を

検査したところ，2020年 10月に採取された東部地区の

タヌキ 1検体から抗 SFTSウイルス抗体が，2021年 11

月に採取された中部地区の SFTS発症疑いネコ 1検体か

ら SFTSウイルス遺伝子が検出された．

SFTSはこれまで三重県以西で発生しており，県内初の

症例が 2020年 8月の西部地区のネコであったことから，

SFTSウイルスは静岡県西部から徐々に東へと広がって

いると考えていた．しかし 2021年 3月に中部地区でヒト

の発症例が確認される以前の 2020年 10月に東部で捕獲

されたタヌキから抗 SFTSウイルス抗体が検出されてお

り，この時点ですでに東部地区にもウイルスが侵淫して

いたことが示された．

本研究により，前回の調査から 5年間で，SFTSウイル

スが県内の広範囲に広がったことが示唆された．SFTS

は致命率の高い人獣共通感染症であり，公衆衛生上も非

常に重要な疾患であることから，今後も静岡県における

SFTSウイルスの侵淫状況の調査を継続して実施してい

きたい．
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はじめに

Escherichia albertii（E.a），Arcobacter butzleri（A.b）およ

びProvidencia alcalifaciens（P.a）は，近年食中毒を引き起こ

す新たな原因菌として注目されている．

E.aは 2003年に新たに定義された菌で 1)，国内外で本菌

が原因とされる食中毒や集団感染が複数報告されている2)．

症状は，下痢，腹痛および発熱を主として，頭痛や血便を

伴う場合もあり，潜伏期間は 1～2日程度である．推定され

ている原因食品は，湧き水，井戸水，焼き鳥店での飲食物

および野菜類など多岐にわたっている．

A.bはかつてCampylobacter属菌の1菌種として考えられ

ていたが，1992年にArcobacter属として分類された 3)．A.b

は腸炎患者，菌血症患者および敗血症患者からの分離が報

告されており，また，牛や豚の流産胎仔からの分離も報告

されている 4)．Campylobacter属菌との鑑別が難しく，海外

ではキャンプ場の飲用水が原因と推定された食中毒事例が

報告されている 5)．

P.aは 1962年に定められた比較的古い菌であり 6)，長く

旅行者下痢症の起因菌として考えられていた 7)．しかし，

1996年に福井県で発生した大規模食中毒の原因菌として

報告され 8)，新たに食中毒菌として注目された．症状は下

痢，腹痛および発熱などの急性胃腸炎症状で，原因食材と

して，惣菜パンやポテトサラダ等が疑われているが，明ら

かになっていない 8,9)．

E.aおよびA.bは平成28年に農林水産省に新たな危害要

因となりうるものとして挙げられており 10），また，P.aは

国内外で複数の大規模食中毒を起こしており注目されてい

る 11)．

これら3菌種の検査における公定法はなく，また，汚染

実態調査も不十分で感染リスク因子が定まっていない．そ

こで本研究では，当所で行っている検査法を用いて県内の

下水流入水，環境水，市販食品の汚染状況を調査し，県内

における感染リスクを評価したので報告する．

材料および方法

１ 供試検体

2020年４月～2021年 12月の間に県内の下水処理施設

から採水した下水流入水 22検体，環境水 64検体（河川

水 50検体および池の水 14検体），市販鶏ひき肉３検体

および市販スプラウト製品２検体を供試した．下水流入

水および環境水は，孔径 0.2µmのメンブレンフィルター

（メルクミリポア）でろ過濃縮し，60倍濃縮したものを

供試した．なお，下水流入水については E.aおよび A.b

のみを対象とした．

２ 遺伝子検査

静岡県における新興食中毒細菌の汚染状況

微生物部 細菌班 大越魁，宮川真澄，中島慶太郎

小川紋，柴田真也，石神勝幸，長岡宏美

Contamination Level of Emerging Food-borne Pathogenic Bacteria in Shizuoka

Kai OKOSHI, Masumi MIYAKAWA, Keitaro NAKAJIMA

Aya OGAWA, Shinya SHIBATA, Katsuyuki ISHIGAMI and Hiromi NAGAOKA

近年，新たに食中毒起因菌（新興食中毒細菌）として注目され始めている Escherichia albertii (E.a),
Arcobacter batzleri (A.b)および Providencia alcalifaciens (P.a)について，静岡県内の下水流入水，環境水，
鶏肉およびスプラウト製品（計 91検体）の汚染状況を調査した．遺伝子スクリーニングでは 16検体から
E.aが，38検体から A.bが，17検体からは P.aが検出され，そのうち 2検体から E.aを，6検体から A.b
を，1検体から P.aを分離した．それぞれ食品や環境水から分離されたことから，加熱不十分な食品の喫食
時や野外調理時の食品汚染による食中毒の危険性が示唆された．

Key words : 食中毒菌，Escherichia albertii，Arcobacter batzleri，Providencia alcalifaciens

food-borne pathogen，Escherichia albertii, Arcobacter batzleri, Providencia alcalifaciens
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本調査における遺伝子検査は PCR法で行い，それぞれ

の菌には表１に示すプライマーを使用した．遺伝子増幅

にはTaKaRa Ex Taq Hot Start Version (TaKaRa)を使用し，

94℃5分，（94℃45秒→59℃1分→72℃1分）×35cycles，

72℃5分のプログラムで行った．

３ E.a の分離・同定法

試料に 10倍量の BHI培地（ベクトンディッキンソン）

を添加し，37℃24時間培養後，培養液 500µLを 95℃10

分間加熱して遺伝子を抽出し，２で示した PCR法により

遺伝子スクリーニングを行った．遺伝子スクリーニング

で陽性となった培養液をXLD寒天培地（日本製薬株式会

社）に塗抹し，37℃24時間培養後，キシロース非発酵の

コロニーを１シャーレにつき最大５コロニーずつ釣菌し，

TSI培地（日水製薬株式会社）および LIM培地（日水製

薬株式会社）に穿刺した．37℃24時間培養後に TSI培地

でブドウ糖分解および硫化水素産生を示し，LIM培地で

運動性を示さない菌株について，再度２で示した PCR法

で同定した．

４ A.bの分離・同定法

試料に 10倍量のプレストンカンピロバクター選択増

菌培地を添加し，25℃48時間培

養し，培養液 500µLを 95℃10

分間加熱し遺伝子を抽出した．

抽出した遺伝子は２で示した

PCR 法で遺伝子スクリーニン

グを行った．遺伝子スクリーニ

ングで陽性を示した培養液を

mCCDA寒天培地（関東化学株

式会社）に塗抹し，25℃48時間

培養後に微小な白色コロニーを

１シャーレにつき最大５コロニーずつ釣菌しグラム染色

を行い，グラム陰性らせん菌であることが確認された菌

株について再び２に記載の PCR法で同定した．

５ P.aの分離・同定法

試料に 10倍量のテトラチオネート培地（OXIDE）を

添加し，37℃24時間培養し，培養液 500µLを 95℃10分

間加熱し遺伝子を抽出した．抽出した遺伝子を２で示し

た PCR法で遺伝子スクリーニングを行い，陽性となった

培養液を PAM培地 16)に塗抹し 37℃24時間培養した．キ

シロース，マンニトールおよびガラクトース非発酵の白

色コロニーを１シャーレにつき最大５コロニー釣菌し，

SIM培地（日水製薬株式会社）に穿刺および SPD培地 16)

に塗抹し，37℃24時間培養した．SIM培地で IPA反応を

示し，SPD培地ではトレハロース，マルトースおよびイ

ノシトール非発酵の白色コロニーを形成し，更に，培地

上に 10%塩化鉄溶液の滴下後直ちに深緑色へ色調を変化

させた株を選択し，２に記載の PCR法で同定した．

結果および考察

汚染状況調査の結果を表２に示した．下水流入水 22

表１ 使用したプライマー

菌種 標的遺伝子 Primer 配列 (5' - 3') product size 引用

E.a

clpX
Forward TGG CGT CGA GTT GGG CA

383 bp 12,13)
Reverse TCC TGC TGC GGA TGT TTA CG

lysP
Forward GGG CGC TGC TTT CAT ATA TTC TT

251 bp 13)
Reverse TCC AGA TCC AAC CGG GAG TAT CAG GA

mdh
Forward CTG GAA GGC GCA GAT GTG GTA CTG ATT

114 bp 13)
Reverse CTT GCT GAA CCA GAT TCT TCA CAA TAC CG

A.b 16S rRNA
Forward CCT GGA CTT GAC ATA GTA AGA ATG A

401 bp 14)
Reverse CGT ATT CAC CGT AGC ATA GC

P.a gyrB
Forward TCT GCA CGG TGT GGG TGT T

73 bp 15)
Reverse ACC GTC ACG GCG GAT TAC T

表２ 汚染状況調査の結果

（－ 未実施）

検体数
遺伝子スクリーニング陽性検体数（分離株数）

E.a A.b P.a

下水 22 2 (0) 22 (16) -

環境水 64 14 (2) 13 (7) 15 (1)

鶏ひき肉 3 0 (-) 2 (1) 2 (0)

スプラウト 2 0 (-) 1 (-) 0 (-)
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検体中 E.aが 2検体，A.bが 16検体から検出された．下

水流入水は日常生活を反映していることから，生活環境

に E.aおよび A.bが存在している可能性が示唆された．

環境水からは全ての菌種の遺伝子が検出され，菌も分離

された．３菌種はいずれも過去に環境水からの分離が報

告されており 5,17-19)，今回の成績から県内でも同様に環境

水の感染リスクが示唆された．

鶏ひき肉からは A.bおよび P.aの遺伝子が検出され，

A.bが１株分離された．これらの２菌種はいずれも過去

に市販鶏肉からの分離が報告されており 20-23)，県内の鶏

肉も感染リスクとなりうることが示唆された．また，A.b

は食鳥処理場のふき取り検体等から分離された報告もあ

ることから 24,25)，今後，県内の食鳥処理場についても同

様の検査を行い， A.bおよび P.aの感染リスクを評価す

る必要があると思われた．一方，今回の調査では E.aは

鶏ひき肉からは検出されなかったが，過去に流通鶏肉か

らの分離が報告されていることから 26)，今後も引き続き

注視する必要がある．

今回調査した３菌種はいずれも，食品中の発症菌量に

ついては明らかになっていないため，今回の成績から定

量的なリスク評価をすることは難しい．しかし，発症の

機序については，E.aは細胞接着因子である eae，志賀毒

素のひとつである stx2および細胞侵入機構である T3SS

を 27-29)，A.bは細胞間の密着結合を形成する claudin-1, -5,

および -8を破壊する機構をそれぞれ保有している 30)．

また，P.aは腸管上皮細胞への接着および侵入性，赤痢

菌と同様の分泌因子およびLPSにより下痢が惹起される

と推測されている 31-34)．これらの病原因子の保有の有無

が症状の発現に影響していると考えられていることから，

今回分離された菌株については，今後これらの病原因子

について精査し，発症リスクについても追求する必要が

あると思われる．また，この回の分離株を用いて，患者

便由来菌株との分子疫学的解析を行い，ヒトの感染源と

してのリスク評価の必要性があると思われる．

まとめ

県内の下水流入水，河川等の環境水および流通食品か

ら新興食中毒細菌であるE.a, A.bおよびP.aを分離した．

これにより，汚染食品の不十分な加熱だけでなく，日常

生活や野外活動時にも感染リスクがあることが示唆され

た．
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はじめに

静岡県における化粧品の生産金額は，経済産業省の生

産動態統計によると，令和2年は約1300億円であった．

これは，全国第5位の水準であり，化粧品の生産は，本

県の重要な産業のひとつとなっている．

また，化粧品には，紫外線吸収剤成分や防腐剤成分を

配合しているものがあるが，本県では，化粧品基準で規

制される成分のスクリーニング法は整備されていない．

そこで，液体クロマトグラフ(HPLC)を用いた化粧品中

の紫外線吸収剤成分等の分析法に関する検討を行い，ス

クリーニング法を構築したので報告する．

方 法

1 標準品および試薬

パラオキシ安息香酸，ジヒドロキシベンゾフェノン，

安息香酸，テトラヒドロキシベンゾフェノン，パラアミ

ノ安息香酸エチル，2-ヒドロキシ-4-メトキシベンゾフェ

ノン，パラメトキシけい皮酸 2-エチルヘキシルは，和光

純薬工業製，フェルラ酸は，Combi-Blocks製，プロピル

パラベンは，関東化学製，フェニルパラベン，イソブチ

ルパラベン，ベンジルパラベン，サリチル酸フェニルは，

東京化成製，ペンチルパラベンは，Alfa Aesar製，トリ

クロサンは，Sigma-Aldrich製を標準品として用いた．

アセトニトリルは富士フイルム和光純薬製高速液体ク

ロマトグラフ用，ギ酸は富士フイルム和光純薬製を用い

た．

2 標準溶液等の調製

標準品各々約 0.1 gを精密に量り，アセトニトリルに

溶かして正確に 20 mLとして標準原液（5 mg/mL）とし

た．

標準原液をアセトニトリルで適宜希釈し，単独標準溶

液とした．

また，標準原液を混合した後にアセトニトリルで適宜

希釈し，混合標準溶液とした．

3 試料

県内の販売店で購入した，化粧水，化粧下地，整髪料，

入浴料，歯磨き類，香水を試料とした．

4 試料溶液の調製

試料約 50 mgを精密に量り，アセトニトリルを加え正

確に 5 mLにした．これを超音波下で 5分間抽出した後，

メンブランフィルター(孔径 0.2 μｍ)でろ過し，試料溶

液とした．

化粧品中の規制対象成分のスクリーニング法の開発

医薬食品部 医薬班 鈴木喬大，栗原傑，黒見公一，

金子亜由美，鈴木真紀，杉山智登勢

Study on the Screening Method for Preservatives and UV Absorbers in Cosmetics

Takahiro SUZUKI, Suguru KURIHARA,Koichi KUROMI,

Ayumi KANEKO, Maki SUZUKI and Chitose SUGIYAMA

化粧品には，紫外線カットを標ぼうするために紫外線吸収剤成分を配合しているものや製品の劣化を防止

するために防腐剤成分を配合しているものがある．しかし，紫外線吸収剤成分や防腐剤成分はかぶれ等を引き起

こす可能性もあるため，化粧品基準において，その使用に関する制限が規定されているが，本県では，化粧品基

準で規制される成分のスクリーニング法は整備されていない．

そこで，化粧品基準において配合が制限されている紫外線吸収剤成分や防腐剤成分について，迅速に複数

の成分を分析するためのスクリーニング法を構築した．

Key words: 紫外線吸収剤，防腐剤，化粧品，スクリーニング

UV Absorbers, Preservatives, Cosmetics, Screening
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5 添加回収溶液の調製

試料約 50 mgを精密に量り，試料中濃度が 10 mg/g，

となるように試料に混合標準溶液を添加し，アセトニト

リルを加え正確に 5 mLにした．これを超音波下で５分

間抽出した後，メンブランフィルター(孔径 0.2 μｍ)で

ろ過し，混合標準溶液添加回収溶液とした．

6 HPLC装置および分析条件

装置：EXTREMA（日本分光製）

カラム：Agilent Technologies Zorbax SB-C8

4.6 mm×250 mm(5 μm)

検出器：紫外可視吸光光度計(検出波長：280 nm)

多波長検出器（測定範囲：200 nm～400 nm）

移動相： A：アセトニトリル

B：0.2％ギ酸

グラジエント条件（A：アセトニトリル％）

0 min(40%)→18 min(80%)→18-20 min(80%)

→21 min(40%)→21-25 min(40%)

流速：1 mL/min

カラム温度：40 ℃

注入量：2 μL

分析時間：25 分

結果および考察

1 測定対象成分の検討

化粧品基準に示された紫外線吸収剤成分や防腐剤成

分およびその分解物のうち，HPLCによる分析が可能と

考えられる 15成分(図1)について検討を行った．

2 HPLC測定条件の検討

移動相の組成，濃度の調整について，検討した．

まず，対象成分を溶かしたものと同じアセトニトリル

をＡ液として,100%～70%にして分析したところ，各成分

が重なってしまった．そこで，Ａ液の濃度を時間ととも

に変化させるグラジエント分析の条件を検討した．その

結果，前記の条件で各成分を分離することができた(図 2)．

図1 対象成分

図2 混合標準溶液の分析結果
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3 分析法の妥当性

特異性，直線性，精度，真度を確認し,試験法の妥

当性を検証した.

決定した分析条件により各項目を実施したところ,

良好な結果を得た.

1) 特異性

対象とした 15成分全てについて各単独標準溶液と混

合標準溶液添加試料溶液で保持時間およびUVスペクト

ルの一致するピークが確認され，ブランク試料ではピー

クが検出されなかった(図3)．

2) 直線性および範囲

200 μg/mL，100 μg/mL，50 μg/mL，10 μg/mL，

5 μg/mL，1 μg/mL，0.5 μg/mLの混合標準溶液を調

製し，前記の条件で測定し，各成分におけるそれぞれの

濃度とピーク面積の関係を確認した.

この範囲における各成分のピーク面積と濃度の相関係

図3 特異性

数は表 1のとおりであった．全ての分析成分について

0.999以上であり，良好な結果であった．

3) 精度

100 μg/mLの標準溶液を６回繰り返して測定を行い，

各成分の保持時間およびピーク面積の再現性を確認し

た.

結果全ての成分で相対標準偏差は十分に小さいことが

確認できた(表2)．

4) 真度(添加回収率)

試料中濃度が 10 mg/gとなるように試料に混合標準溶

液を添加し，添加回収率を確認した．各成分において良

好な添加回収率であった(表3)．

表1 各成分の濃度とピーク面積の相関係数

表2 各成分の相対標準偏差

表3 各成分の添加回収率
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4 実サンプルでの検討

県内の販売店で購入した実サンプルを用いて，本分析

法が適用できるか検討を行った．独立行政法人製品評価

技術基盤機構が示している化粧品の6分類（スキンケア，

メークアップ，ヘアケア，ボディケア，歯磨き類，フレ

グランス）の製品について紫外線吸収剤成分及び防腐剤

成分の混合標準溶液を添加し，分析を行ったところ，全

ての分類で混合標準溶液のみで行った結果と同様の結果

が得られ，実サンプルにこの分析法を適用できることが

確認できた．

次に製品の表示に今回の対象成分である 2-ヒドロキ

シ-4-メトキシベンゾフェノン（オキシベンゾン-3）の記

載のあるフレグランスで試料溶液を調製し,本試験法の

検証を行った．

試料溶液を分析したところ，約13分に2-ヒドロキシ

-4-メトキシベンゾフェノンのピークが現れた．これは，

混合標準溶液の測定結果と一致するものであった．

また，混合標準溶液との比較で定量すると試料溶液1

mLあたり約51 μgの2-ヒドロキシ-4-メトキシベンゾフ

ェノンが含まれることが推定された．

次にこの試料溶液に1 mLあたり10 μgの濃度になる

ように調整した単独標準溶液を添加し，分析した結果，

定量値は，1 mLあたり約60 μgであった．(図 4)

なお，試料重量から換算した回収率は約110%であった．

まとめ

今回，化粧品中の紫外線吸収剤成分等の分析法に関す

る検討を行い，15成分についてのスクリーニング法を構

築した.本分析法は妥当性の結果から，十分に分析可能な

ものであった．

今後も県内で製造・流通される化粧品等について，必

要に応じて試験検査を行い，県民の安心・安全の一助と

していく.

文 献

1) 「令和 2年 生産動態統計年報 化学工業統計編」，

経済産業省

2) ｢化粧品基準」，平成 12年 9月 29日付け厚生省告示第

331号

3)「身の回りの製品に含まれる化学物質シリーズ 化粧

品」，独立行政法人製品評価技術基盤機構

図4 フレグランスの分析結果
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はじめに

危険ドラッグ使用による健康危機事案発生は，社会的

問題であり，本県を含め各自治体で指定薬物を含有する

危険ドラッグの発見の報告が相次いでいる 1,2)．当研究所

では，県薬事課の依頼により，危険ドラッグ検査を行っ

ている．検査は国から示された通知分析法によって行っ

ているが 3,4)，GC-MS又はHPLC-PDA-MSを用いた測定

であり，かつ分析条件がそれぞれ２種類あることから，

分析に時間を要する．しかし，健康危機事案発生時には，

迅速な分析が求められる．そこで今回，ごく短時間での

測定が可能である FT-IRの ATR法を用いて，危険ドラ

ッグ中の指定薬物を迅速に絞り込む分析法の検討を行っ

た．

対象とする指定薬物の成分として，今回は，包括指定

されており，指定薬物中の割合のほとんどを占めている

ことから，カチノン系及び合成カンナビノイド系指定薬

物を選定した．また，危険ドラッグの形態としては，近

年の自治体からの報告を参考に，乾燥植物片（ハーブ系），

粉末，液体を対象として選定した．

方 法

1 試料および試薬・試液

1) 標準品，試薬及び器具

カチノン系指定薬物（塩酸塩）および合成カンナビノ

イド系指定薬物は試薬（Cayman Chemical社製）又は当

所にて合成した試薬 5)を用いた．

メタノール，エタノール，酢酸エチルおよび炭酸水素

ナトリウムは試薬特級(富士フイルム和光純薬株式会社

製)を用いた．0.1 mol/L 塩化水素 酢酸エチル溶液は1

mol/L塩化水素 酢酸エチル溶液（東京化成工業株式会社

製）を酢酸エチルで10倍希釈して調製した．

メンブランフィルターはGLクロマトディスク（ジー

エルサイエンス株式会社製），0.45μm，25A，水系また

は水系/非水系を用いた．

2) モデルサンプル

指定薬物を含有する危険ドラッグの入手が困難であ

ったため，モデルサンプルとして，以下のとおり調製し

た．それぞれのモデルサンプル調製に使用した指定薬物

の成分については図１のとおり．

① 粉末モデルサンプル

カチノン系または合成カンナビノイド系指定薬物 2

mgをとり，それぞれに乳糖水和物（マイラン製薬株式会

社製）を加えて 200 mgとし，粉末モデルサンプルとした．

FT-IRを用いた危険ドラッグの迅速分析法についての研究

医薬食品部 医薬班 栗原傑，鈴木喬大，黒見公一，

金子亜由美，鈴木真紀，杉山智登勢

Study on Rapid Analysis Method for Dengerous Drugs by using FT-IR

Suguru KURIHARA, Takahiro SUZUKI, Koichi KUROMI,

Ayumi KANEKO, Maki SUZUKI and Chitose SUGIYAMA

危険ドラッグによる健康危機事案発生時，原因となった指定薬物の特定に向けた，FT-IRを用いた迅

速絞り込み分析法について検討した．

カチノン系及び合成カンナビノイド系指定薬物を用いて，粉末，植物片及び液体の危険ドラッグモデルサ

ンプルを調製した．サンプルについて，FT-IRの ATR法測定を行うための前処理法について検討したところ，粉

末サンプルはアルコール抽出，植物片サンプルは液液抽出，液体サンプルは溶媒留去により指定薬物由来のスペ

クトルがそれぞれ確認できた．また，検体のスペクトルとライブラリソフトに登録したスペクトルとの照合によ

り，危険ドラッグ中の指定薬物を前処理開始から 1時間程度で絞り込むことができた．

Key words: 危険ドラッグ，指定薬物，合成カンナビノイド，カチノン，FT-IR

dangerous drug, scheduled drug, synthetic cannabinoid, cathinone, FT-IR
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② 植物片モデルサンプル

カチノン系および合成カンナビノイド系指定薬物 2

mgをとり，植物片としてリコリス（根），マシュマロウ

（根），レッドクローバー（花），ラズベリーリーフ（葉）

または 19種類の植物を配合したハーブ（いずれも市販）

を各々加えて 200 mgとし，植物片モデルサンプルとした．

③ 液体モデルサンプル

カチノン系指定薬物 2 mgに水とメタノールの等量混

合液 2 mLを加えた．別に，合成カンナビノイド系指定

薬物 2 mgにメタノール 2 mLを加え，それぞれを液体モ

デルサンプルとした．

図１ モデルサンプル調製に使用した指定薬物

3) 前処理

① 粉末モデルサンプル

粉末モデルサンプル 200 mgにメタノール又はエタノ

ール 3 mLを加え，10分間超音波処理した後，水系メン

ブランフィルターでろ過した．ろ液を溶媒留去したもの

を測定試料とした．

② 植物片モデルサンプル

植物片モデルサンプル 200 mgに水 20 mLを加え，5分

間超音波処理した後，遠心分離し，上澄液を分取した．

上澄液は A 水溶性ルートへ，容器に残った沈殿物は B

脂溶性ルートにより操作した．

（A 水溶性ルート）

上澄液をメンブランフィルターでろ過し，ろ液に酢酸

エチル 20 mL及び飽和量の炭酸水素ナトリウムを加え，

15分間振り混ぜた後，4000 rpmで５分間遠心分離した．

その後，上層を分取し，分取した液に 0.1 mol/L 塩化水

素 酢酸エチル溶液 1 mLを加え，溶媒留去したものを測

定試料とした．

（B 脂溶性ルート）

沈殿物に酢酸エチル 20 mL，水 20 mL及び飽和量の炭

酸水素ナトリウムを加え，15分間振り混ぜた後，4000 rpm

で５分間遠心分離した．その後，上層を分取し，分取し

た液をメンブランフィルターでろ過し，ろ液を溶媒留去

したものを測定試料とした．

③ 液体モデルサンプル

液体サンプル 2 mLを溶媒留去したものを測定試料と

した．

2 FT-IR装置および条件

モデルサンプル（前処理なし），測定試料（前処理後）

及び標準物質（指定薬物の純物質）を下記装置及び条件

で測定し，得られたスペクトルを比較した．

装置：FT/IR-6700，ATR PRO ONE（日本分光株式会社製）

測定法：ATR法

積算回数：16

分解：4.0cm-1

測定範囲：4000～400cm-1

結果および考察

1 測定結果

粉末モデルサンプル，植物片モデルサンプルについて

は，夾雑物のピークと被らない範囲において，測定試料

と標準物質のピーク形状が一致した．液体モデルサンプ

ルについては，測定試料と標準溶液のスペクトルが測定

範囲においてほぼ一致した（図２）．このことから，上記

前処理法を用いて，FT-IR測定によりカチノン系及び合

成カンナビノイド系指定薬物の検出が可能であることが

分かった．

2 ライブラリ照合

カチノン系指定薬物 13種，合成カンナビノイド系指

定薬物 18種及びその他の指定薬物 25種を上記 FT-IR解

析 PC内のライブラリソフト（KnowItAll， Wiley Science

Solutions社）に登録し，測定試料のスペクトルとのライ

ブラリ照合を行った．ライブラリソフトの照合結果では，

置換基が非常に類似している指定薬物のスペクトルとの

比較が困難である場合があったものの，基本骨格単位で

の絞り込みは容易に可能であった．

これらのことから，検体に含有されている指定薬物の

成分が搬入時に不明であった場合でも，本分析法を用い

て迅速に原因物質を絞り込むことが可能であると考えら

れる．
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上段：前処理なし，中段：前処理後，下段：標準物質

図２ 測定スペクトル

まとめ

危険ドラッグによる健康危機事例等は全盛期に比べ減

少しているものの，指定薬物を含有する危険ドラッグの

発見の報告は近年でも続いており，引き続き，検体搬入

後すみやかに検査結果を報告できるような検査体制を強

化しておくことが重要である．今回の研究で，粉末，植

物片，液体のサンプル中に含まれるカチノン系及びカン

ナビノイド系指定薬物の迅速絞り込み分析法を確立する

ことができた．これにより，検体が緊急に持ち込まれた

際，結果報告までの期間の短縮が期待される．
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はじめに

静岡県内に流通する食品の安全性を確保するため,

当研究所では県保健所が収去した農産食品中の残留農

薬検査を実施している.

2006年5月に導入された食品中の残留農薬等における

ポジティブリスト制度の下, 当研究所では一斉分析す

る農薬を増大するため, 検査の必要性の高い農薬の選

定および分析条件の検討を行ってきた. その結果, 2017

年 10 月以降, GC-MS/MS および LC-MS/MS を用いて

350 項目以上の残留農薬分析が可能となっている.

また, 厚生労働省から 2010 年 12 月に通知された「食

品中に残留する農薬等に関する試験法の妥当性評価ガ

イドラインの一部改正について」1) （以下, 妥当性評価

ガイドライン）に対応するため, 検査を実施する農産食

品ごとに一斉分析法の妥当性評価を行い, 評価に適合

した項目を対象に検査を行っている.

このような状況の中, 当研究所は 2020 年度の庁舎移

転に伴い試験環境が変化した. そのため, 妥当性評価

ガイドラインに基づき, 新庁舎に移転後, 旧庁舎で用

いていた一斉分析法の妥当性検証試験を行い, 農産食

品ごとに検査対象項目を改めて選定後, 収去検査を開

始した.

今回, 県内に流通する農産食品について, 庁舎移転

時期を含む 2017 年度から 2021 年度の 5 年間における残

留農薬検査の実施状況と農薬の検出状況をとりまとめ

たので報告する.

方法

1 検査対象農産食品

健康福祉部衛生課が作成した検査計画に基づき, 県保

健所の食品衛生監視員が 2017 年度から 2021 年度に収去

した県内産 216 検体, 輸入 104 検体の農産食品計 320 検

体を対象とした.

2 検査対象項目

表１に示した農薬のうち, 検査対象の農産食品ごと

に, 一斉分析法の妥当性評価を実施し, 妥当性評価ガイ

ドラインが示す目標値に適合した項目とした. 表 2に

は, 年度ごとに検査を実施した農産食品の検査対象項目

数を示した.

農産食品中の残留農薬検査結果（2017 年度～2021 年度）

医薬食品部 食品班 小林千恵, 柴田紘希, 山本幸,

杉山智登勢

Residual Pesticide Test Results in Agricultural Products (Apr. 2017-Mar. 2022)

Chie KOBAYASHI, Hiroki SHIBATA, Miyuki YAMAMOTO

and Chitose SUGIYAMA

県内に流通する農産食品の安全性を確保するため, 当研究所では検査対象の農産食品ごとに妥当性を評価

した一斉分析法を用いて残留農薬検査を実施している. 今回, 2020年度の庁舎移転時期を含む2017年度から2021

年度における農産食品中の残留農薬検査の実施状況と検出状況をとりまとめた.

2017 年度から 2021 年度の 5 年間で 320 検体の農産食品を検査した結果, 114検体から農薬が検出され, 検

出率は 36％であった. 検査した 12 種の農産食品のうち, 枝豆の検出率が最も高かった. また, 43 項目の農薬が

延べ 169 件検出され, アゾキシストロビンの検出件数が最も多かった.

2021 年度に実施した検査では, 県内産ほうれんそうからエトフェンプロックスが残留基準値である

0.01ppm（一律基準）を超過して検出される事例があったため, 引き続き検査体制を強化し, 行政等は生産者に対

し適正な農薬の使用を指導していく必要があると考えられた.

Key words: 残留農薬, 農産食品, 妥当性評価

pesticide residue, agricultural products, method validation
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表1 検査対象項目*1

1 1-ﾅﾌﾁﾙｱｾﾄｱﾐﾄﾞ 77 ｵｷｻｼﾞｷｼﾙ 153 ｼﾏｼﾞﾝ 229 ﾋﾟﾌﾙﾌﾞﾐﾄﾞ 305 ﾌﾟﾚﾁﾗｸﾛｰﾙ
2 3-ﾋﾄﾞﾛｷｼｶﾙﾎﾞﾌﾗﾝ 78 ｵｷｻﾍﾞﾄﾘﾆﾙ 154 ｼﾒｺﾅｿﾞｰﾙ 230 ﾋﾟﾍﾟﾛﾆﾙﾌﾞﾄｷｼﾄﾞ 306 ﾌﾟﾛｸﾛﾗｽﾞ
3 4,4'-ｼﾞｸﾛﾛﾍﾞﾝｿﾞﾌｪﾉﾝ 79 ｵｷｻﾐﾙ 155 ｼﾞﾒﾀﾒﾄﾘﾝ 231 ﾋﾟﾍﾟﾛﾎｽ 307 ﾌﾟﾛｼﾐﾄﾞﾝ
4 cis-ｸﾛﾙﾃﾞﾝ 80 ｵｷｼﾌﾙｵﾙﾌｪﾝ 156 ｼﾞﾒﾁﾋﾟﾝ 232 ﾋﾟﾗｸﾛｽﾄﾛﾋﾞﾝ 308 ﾌﾟﾛﾁｵﾎｽ
5 EPN 81 ｵﾒﾄｴｰﾄ 157 ｼﾞﾒﾁﾘﾓｰﾙ 233 ﾋﾟﾗｸﾛﾎｽ 309 ﾌﾛﾆｶﾐﾄﾞ
6 EPTC 82 ｵﾘｻﾞﾘﾝ 158 ｼﾞﾒﾁﾙﾋﾞﾝﾎｽ(E) 234 ﾋﾟﾗｿﾞﾎｽ 310 ﾌﾟﾛﾊﾟｸﾛｰﾙ
7 op'-DDT 83 ｶｽｶﾞﾏｲｼﾝ 159 ｼﾞﾒﾁﾙﾋﾞﾝﾎｽ(Z) 235 ﾋﾟﾗｿﾞﾘﾈｰﾄ 311 ﾌﾟﾛﾊﾟｼﾞﾝ
8 pp'-DDD 84 ｶｽﾞｻﾎｽ 160 ｼﾞﾒﾃﾅﾐﾄﾞ 236 ﾋﾟﾗﾌﾙﾌｪﾝｴﾁﾙ 312 ﾌﾟﾛﾊﾟﾆﾙ
9 pp'-DDE 85 ｶﾌｪﾝｽﾄﾛｰﾙ 161 ｼﾞﾒﾄｴｰﾄ 237 ﾋﾟﾘﾀﾞﾌｪﾝﾁｵﾝ 313 ﾌﾟﾛﾊﾟﾎｽ
10 pp'-DDT 86 ｶﾌﾟﾀﾎｰﾙ 162 ｼﾞﾒﾄﾓﾙﾌ 238 ﾋﾟﾘﾀﾞﾍﾞﾝ 314 ﾌﾟﾛﾊﾟﾙｷﾞｯﾄ
11 TCMTB 87 ｶﾙﾊﾞﾘﾙ 163 ｼﾒﾄﾘﾝ 239 ﾋﾟﾘﾌｪﾉｯｸｽ(E) 315 ﾌﾟﾛﾋﾟｺﾅｿﾞｰﾙ
12 TFNA 88 ｶﾙﾌｪﾝﾄﾗｿﾞﾝｴﾁﾙ 164 ｼﾞﾒﾋﾟﾍﾟﾚｰﾄ 240 ﾋﾟﾘﾌｪﾉｯｸｽ(Z) 316 ﾌﾟﾛﾋﾟｻﾞﾐﾄﾞ
13 TFNG 89 ｶﾙﾍﾞﾝﾀﾞｼﾞﾑ 165 ｼﾗﾌﾙｵﾌｪﾝ 241 ﾋﾟﾘﾌﾀﾘﾄﾞ 317 ﾌﾟﾛﾋﾄﾞﾛｼﾞｬｽﾓﾝ
14 trans-ｸﾛﾙﾃﾞﾝ 90 ｶﾙﾎﾞｷｼﾝ 166 ｽﾋﾟﾈﾄﾗﾑJ 242 ﾋﾟﾘﾌﾞﾁｶﾙﾌﾞ 318 ﾌﾟﾛﾌｪﾉﾎｽ
15 XMC 91 ｶﾙﾎﾞﾌﾗﾝ 167 ｽﾋﾟﾈﾄﾗﾑL 243 ﾋﾟﾘﾌﾙｷﾅｿﾞﾝ 319 ﾌﾟﾛﾍﾟﾀﾝﾎｽ
16 α-BHC 92 ｷﾅﾙﾎｽ 168 ｽﾋﾟﾉｻﾄﾞA 244 ﾋﾟﾘﾌﾟﾛｷｼﾌｪﾝ 320 ﾌﾟﾛﾎﾟｷｽﾙ
17 α-ｴﾝﾄﾞｽﾙﾌｧﾝ 93 ｷﾉｷｼﾌｪﾝ 169 ｽﾋﾟﾉｻﾄﾞD 245 ﾋﾟﾘﾍﾞﾝｶﾙﾌﾞ 321 ﾌﾞﾛﾏｼﾙ
18 β-BHC 94 ｷﾉｸﾗﾐﾝ 170 ｽﾋﾟﾛｷｻﾐﾝ 246 ﾋﾟﾘﾐｶｰﾌﾞ 322 ﾌﾟﾛﾒﾄﾘﾝ
19 β-ｴﾝﾄﾞｽﾙﾌｧﾝ 95 ｷﾉﾒﾁｵﾈｰﾄ 171 ｽﾋﾟﾛｼﾞｸﾛﾌｪﾝ 247 ﾋﾟﾘﾐｼﾞﾌｪﾝ 323 ﾌﾞﾛﾓﾌﾞﾁﾄﾞ
20 γ-BHC 96 ｷｬﾌﾟﾀﾝ 172 ｽﾋﾟﾛﾒｼﾌｪﾝ 248 ﾋﾟﾘﾐﾉﾊﾞｯｸﾒﾁﾙ(E) 324 ﾌﾞﾛﾓﾌﾟﾛﾋﾟﾚｰﾄ
21 δ-BHC 97 ｷﾝﾄｾﾞﾝ 173 ｽﾋﾟﾛﾒｼﾌｪﾝｱﾙｺｰﾙ体 249 ﾋﾟﾘﾐﾉﾊﾞｯｸﾒﾁﾙ(Z) 325 ﾌﾞﾛﾓﾎｽｴﾁﾙ
22 ｱｸﾘﾅﾄﾘﾝ 98 ｸﾐﾙﾛﾝ 174 ｿﾞｷｻﾐﾄﾞ 250 ﾋﾟﾘﾐﾎｽﾒﾁﾙ 326 ﾌﾞﾛﾓﾎｽﾒﾁﾙ
23 ｱｻﾞｺﾅｿﾞｰﾙ 99 ｸﾚｿｷｼﾑﾒﾁﾙ 175 ﾀｰﾊﾞｼﾙ 251 ﾋﾟﾘﾒﾀﾆﾙ 327 ﾍｷｻｸﾛﾛﾍﾞﾝｾﾞﾝ
24 ｱｻﾞﾒﾁﾎｽ 100 ｸﾛｷﾝﾄｾｯﾄﾒｷｼﾙ 176 ﾀﾞｲｱｼﾞﾉﾝ 252 ﾋﾟﾛｷﾛﾝ 328 ﾍｷｻｺﾅｿﾞｰﾙ
25 ｱｼﾍﾞﾝｿﾞﾗﾙ-s-ﾒﾁﾙ 101 ｸﾛｿﾞﾘﾈｰﾄ 177 ﾀﾞｲｱﾚｰﾄ 253 ﾋﾞﾝｸﾛｿﾞﾘﾝ 329 ﾍｷｻｼﾞﾉﾝ
26 ｱｼﾞﾝﾎｽﾒﾁﾙ 102 ｸﾛﾁｱﾆｼﾞﾝ 178 ﾀﾞｲﾑﾛﾝ 254 ﾌｧﾑﾌｰﾙ 330 ﾍｷｻﾌﾙﾑﾛﾝ
27 ｱｾﾀﾐﾌﾟﾘﾄﾞ 103 ｸﾛﾌｪﾝﾃｼﾞﾝ 179 ﾁｱｸﾛﾌﾟﾘﾄﾞ 255 ﾌｧﾓｷｻﾄﾞﾝ 331 ﾍｷｼﾁｱｿﾞｸｽ
28 ｱｾﾄｸﾛｰﾙ 104 ｸﾛﾏｿﾞﾝ 180 ﾁｱﾍﾞﾝﾀﾞｿﾞｰﾙ 256 ﾌｨﾌﾟﾛﾆﾙ 332 ﾍﾞﾅﾗｷｼﾙ
29 ｱｾﾌｪｰﾄ 105 ｸﾛﾏﾌｪﾉｼﾞﾄﾞ 181 ﾁｱﾒﾄｷｻﾑ 257 ﾌｪﾅﾐﾎｽ 333 ﾍﾞﾉｷｻｺｰﾙ
30 ｱｿﾞｷｼｽﾄﾛﾋﾞﾝ 106 ｸﾛﾗﾝﾄﾗﾆﾘﾌﾟﾛｰﾙ 182 ﾁｵﾌｧﾈｰﾄﾒﾁﾙ 258 ﾌｪﾅﾘﾓﾙ 334 ﾍﾌﾟﾀｸﾛﾙ
31 ｱﾄﾗｼﾞﾝ 107 ｸﾛﾘﾀﾞｿﾞﾝ 183 ﾁｵﾍﾞﾝｶﾙﾌﾞ 259 ﾌｪﾆﾄﾛﾁｵﾝ 335 ﾍﾌﾟﾀｸﾛﾙｴﾎﾟｷｼﾄﾞA
32 ｱﾆﾛﾎｽ 108 ｸﾛﾙｴﾄｷｼﾎｽ 184 ﾁｵﾒﾄﾝ 260 ﾌｪﾉｷｻﾆﾙ 336 ﾍﾌﾟﾀｸﾛﾙｴﾎﾟｷｼﾄﾞB
33 ｱﾊﾞﾒｸﾁﾝ 109 ｸﾛﾙﾀｰﾙｼﾞﾒﾁﾙ 185 ﾁﾌﾙｻﾞﾐﾄﾞ 261 ﾌｪﾉｷｻﾌﾟﾛｯﾌﾟｴﾁﾙ 337 ﾍﾟﾙﾀﾝ
34 ｱﾒﾄﾘﾝ 110 ｸﾛﾙﾋﾟﾘﾎｽ 186 ﾃﾞｨﾙﾄﾞﾘﾝ 262 ﾌｪﾉｷｼｶﾙﾌﾞ 338 ﾍﾟﾙﾒﾄﾘﾝ
35 ｱﾗｸﾛｰﾙ 111 ｸﾛﾙﾋﾟﾘﾎｽﾒﾁﾙ 187 ﾃｸﾅｾﾞﾝ 263 ﾌｪﾉﾁｵｶﾙﾌﾞ 339 ﾍﾟﾝｺﾅｿﾞｰﾙ
36 ｱﾙｼﾞｶﾙﾌﾞ 112 ｸﾛﾙﾌｪﾅﾋﾟﾙ 188 ﾃﾄﾗｸﾛﾙﾋﾞﾝﾎｽ 264 ﾌｪﾉﾄﾘﾝ 340 ﾍﾟﾝｼｸﾛﾝ
37 ｱﾙﾄﾞﾘﾝ 113 ｸﾛﾙﾌｪﾝｿﾝ 189 ﾃﾄﾗｺﾅｿﾞｰﾙ 265 ﾌｪﾉﾌﾞｶﾙﾌﾞ 341 ﾍﾞﾝｿﾞﾌｪﾅｯﾌﾟ
38 ｱﾚｽﾘﾝ 114 ｸﾛﾙﾌｪﾝﾋﾞﾝﾎｽ 190 ﾃﾄﾗｼﾞﾎﾝ 266 ﾌｪﾘﾑｿﾞﾝ 342 ﾍﾞﾝﾀﾞｲｵｶﾙﾌﾞ
39 ｲｻｿﾞﾎｽ 115 ｸﾛﾙﾌﾞﾌｧﾑ 191 ﾃﾆﾙｸﾛｰﾙ 267 ﾌｪﾝｱﾐﾄﾞﾝ 343 ﾍﾟﾝﾃﾞｨﾒﾀﾘﾝ
40 ｲｿｶﾙﾎﾞﾎｽ 116 ｸﾛﾙﾌﾙｱｽﾞﾛﾝ 192 ﾃﾌﾞｺﾅｿﾞｰﾙ 268 ﾌｪﾝｸﾛﾙﾎｽ 344 ﾍﾟﾝﾄｷｻｿﾞﾝ
41 ｲｿｷｻﾁｵﾝ 117 ｸﾛﾙﾌﾟﾛﾌｧﾑ 193 ﾃﾌﾞﾁｳﾛﾝ 269 ﾌｪﾝｽﾙﾎﾁｵﾝ 345 ﾍﾞﾝﾌﾙﾗﾘﾝ
42 ｲｿｷｻﾁｵﾝｵｷｿﾝ 118 ｸﾛﾙﾍﾞﾝｼﾄﾞ 194 ﾃﾌﾞﾌｪﾉｼﾞﾄﾞ 270 ﾌｪﾝﾁｵﾝ 346 ﾍﾞﾝﾌﾚｾｰﾄ
43 ｲｿｷｻﾌﾙﾄｰﾙ 119 ｸﾛﾙﾍﾞﾝｼﾞﾚｰﾄ 195 ﾃﾌﾞﾌｪﾝﾋﾟﾗﾄﾞ 271 ﾌｪﾝﾄｴｰﾄ 347 ﾎｻﾛﾝ
44 ｲｿﾌｪﾝﾎｽ 120 ｸﾛﾛﾈﾌﾞ 196 ﾃﾌﾙﾄﾘﾝ 272 ﾌｪﾝﾊﾞﾚﾚｰﾄ 348 ﾎﾞｽｶﾘﾄﾞ
45 ｲｿﾌｪﾝﾎｽｵｷｿﾝ 121 ｼｱｿﾞﾌｧﾐﾄﾞ 197 ﾃﾌﾙﾍﾞﾝｽﾞﾛﾝ 273 ﾌｪﾝﾋﾟﾛｷｼﾒｰﾄ(E) 349 ﾎｽﾁｱｾﾞｰﾄ
46 ｲｿﾌﾟﾛｶﾙﾌﾞ 122 ｼｱﾅｼﾞﾝ 198 ﾃﾞﾒﾄﾝ-s-ﾒﾁﾙ 274 ﾌｪﾝﾋﾟﾛｷｼﾒｰﾄ(Z) 350 ﾎｽﾌｧﾐﾄﾞﾝ
47 ｲｿﾌﾟﾛﾁｵﾗﾝ 123 ｼｱﾉﾎｽ 199 ﾃﾞﾙﾀﾒﾄﾘﾝ 275 ﾌｪﾝﾌﾞｺﾅｿﾞｰﾙ 351 ﾎｽﾒｯﾄ
48 ｲﾌﾟﾛｼﾞｵﾝ 124 ｼﾞｱﾌｪﾝﾁｳﾛﾝ 200 ﾃﾙﾌﾞﾄﾘﾝ 276 ﾌｪﾝﾌﾟﾛﾊﾟﾄﾘﾝ 352 ﾎﾙﾍﾟｯﾄ
49 ｲﾌﾟﾛﾊﾞﾘｶﾙﾌﾞ 125 ｼｱﾝﾄﾗﾆﾘﾌﾟﾛｰﾙ 201 ﾃﾙﾌﾞﾎｽ 277 ﾌｪﾝﾌﾟﾛﾋﾟﾓﾙﾌ 353 ﾎﾙﾓﾁｵﾝ
50 ｲﾌﾟﾛﾍﾞﾝﾎｽ 126 ｼﾞｴﾄﾌｪﾝｶﾙﾌﾞ 202 ﾄﾘｱｼﾞﾒﾉｰﾙ 278 ﾌｻﾗｲﾄﾞ 354 ﾎﾚｰﾄ
51 ｲﾏｻﾞﾒﾀﾍﾞﾝｽﾞﾒﾁﾙｴｽﾃﾙ 127 ｼｴﾉﾋﾟﾗﾌｪﾝ 203 ﾄﾘｱｼﾞﾒﾎﾝ 279 ﾌﾞﾀｸﾛｰﾙ 355 ﾏﾗﾁｵﾝ
52 ｲﾏｻﾞﾘﾙ 128 ｼﾞｵｷｻﾁｵﾝ 204 ﾄﾘｱｿﾞﾎｽ 280 ﾌﾞﾀﾌｪﾅｼﾙ 356 ﾐｸﾛﾌﾞﾀﾆﾙ
53 ｲﾐｼｱﾎｽ 129 ｼﾞｸﾛｼﾒｯﾄ 205 ﾄﾘｱﾚｰﾄ 281 ﾌﾞﾀﾐﾎｽ 357 ﾐﾙﾍﾞﾒｸﾁﾝA3
54 ｲﾐﾀﾞｸﾛﾌﾟﾘﾄﾞ 130 ｼﾞｸﾛﾄﾎｽ 206 ﾄﾘｼｸﾗｿﾞｰﾙ 282 ﾌﾞﾁﾚｰﾄ 358 ﾐﾙﾍﾞﾒｸﾁﾝA4
55 ｲﾐﾍﾞﾝｺﾅｿﾞｰﾙ 131 ｼﾞｸﾛﾌｪﾝﾁｵﾝ 207 ﾄﾘﾌﾞﾎｽ 283 ﾌﾞﾋﾟﾘﾒｰﾄ 359 ﾒｶﾙﾊﾞﾑ
56 ｲﾐﾍﾞﾝｺﾅｿﾞｰﾙｰﾃﾞﾍﾞﾝｼﾞﾙ 132 ｼﾞｸﾛﾌﾙｱﾆﾄﾞ 208 ﾄﾘﾌﾙﾐｿﾞｰﾙ 284 ﾌﾞﾌﾟﾛﾌｪｼﾞﾝ 360 ﾒﾀｸﾘﾎｽ
57 ｲﾝﾀﾞﾉﾌｧﾝ 133 ｼﾞｸﾛﾎｯﾌﾟﾒﾁﾙ 209 ﾄﾘﾌﾙﾐｿﾞｰﾙ代謝物 285 ﾌﾗﾁｵｶﾙﾌﾞ 361 ﾒﾀﾍﾞﾝｽﾞﾁｱｽﾞﾛﾝ
58 ｲﾝﾄﾞｷｻｶﾙﾌﾞ 134 ｼﾞｸﾛﾗﾝ 210 ﾄﾘﾌﾙﾗﾘﾝ 286 ﾌﾗﾑﾌﾟﾛｯﾌﾟﾒﾁﾙ 362 ﾒﾀﾐﾄﾞﾎｽ
59 ｳﾆｺﾅｿﾞｰﾙP 135 ｼﾞｸﾛﾙﾎﾞｽ 211 ﾄﾘﾌﾛｷｼｽﾄﾛﾋﾞﾝ 287 ﾌﾗﾒﾄﾋﾟﾙ 363 ﾒﾀﾗｷｼﾙ
60 ｴｽﾌﾟﾛｶﾙﾌﾞ 136 ｼﾞｺﾎｰﾙ 212 ﾄﾙｸﾛﾎｽﾒﾁﾙ 288 ﾌﾘﾗｿﾞｰﾙ 364 ﾒﾁｵｶﾙﾌﾞ
61 ｴﾀﾙﾌﾙﾗﾘﾝ 137 ｼﾞｽﾙﾎﾄﾝ 213 ﾄﾙﾌｪﾝﾋﾟﾗﾄﾞ 289 ﾌﾙｱｸﾘﾋﾟﾘﾑ 365 ﾒﾁﾀﾞﾁｵﾝ
62 ｴﾁｵﾌｪﾝｶﾙﾌﾞ 138 ｼﾞｽﾙﾎﾄﾝｽﾙﾎﾝ 214 ﾅﾌﾟﾛｱﾆﾘﾄﾞ 290 ﾌﾙｱｼﾞﾅﾑ 366 ﾒﾄｷｼｸﾛｰﾙ
63 ｴﾁｵﾝ 139 ｼﾆﾄﾞﾝｴﾁﾙ 215 ﾅﾌﾟﾛﾊﾟﾐﾄﾞ 291 ﾌﾙｷﾝｺﾅｿﾞｰﾙ 367 ﾒﾄｷｼﾌｪﾉｼﾞﾄﾞ
64 ｴﾁﾌﾟﾛｰﾙ 140 ｼﾞﾉﾃﾌﾗﾝ 216 ﾆﾄﾗﾋﾟﾘﾝ 292 ﾌﾙｼﾞｵｷｿﾆﾙ 368 ﾒﾄﾌﾟﾚﾝ
65 ｴﾃﾞｨﾌｪﾝﾎｽ 141 ｼﾊﾛﾄﾘﾝ 217 ﾆﾄﾛﾀｰﾙｲｿﾌﾟﾛﾋﾟﾙ 293 ﾌﾙｼﾄﾘﾈｰﾄ 369 ﾒﾄﾐﾉｽﾄﾛﾋﾞﾝE
66 ｴﾄｷｻｿﾞｰﾙ 142 ｼﾊﾛﾎｯﾌﾟﾌﾞﾁﾙ 218 ﾉﾙﾌﾙﾗｿﾞﾝ 294 ﾌﾙｼﾗｿﾞｰﾙ 370 ﾒﾄﾐﾉｽﾄﾛﾋﾞﾝZ
67 ｴﾄﾌｪﾝﾌﾟﾛｯｸｽ 143 ｼﾞﾌｪﾅﾐﾄﾞ 219 ﾊﾞｰﾊﾞﾝ 295 ﾌﾙﾁｱｾｯﾄﾒﾁﾙ 371 ﾒﾄﾗｸﾛｰﾙ
68 ｴﾄﾌﾒｾｰﾄ 144 ｼﾞﾌｪﾉｺﾅｿﾞｰﾙ 220 ﾊﾟｸﾛﾌﾞﾄﾗｿﾞｰﾙ 296 ﾌﾙﾄﾗﾆﾙ 372 ﾒﾄﾘﾌﾞｼﾞﾝ
69 ｴﾄﾌﾟﾛﾎｽ 145 ｼﾌﾙﾄﾘﾝ 221 ﾊﾟﾗﾁｵﾝ 297 ﾌﾙﾄﾘｱﾎｰﾙ 373 ﾒﾋﾞﾝﾎｽ
70 ｴﾄﾍﾞﾝｻﾞﾆﾄﾞ 146 ｼﾌﾙﾌｪﾅﾐﾄﾞ 222 ﾊﾟﾗﾁｵﾝﾒﾁﾙ 298 ﾌﾙﾊﾞﾘﾈｰﾄ 374 ﾒﾌｪﾅｾｯﾄ
71 ｴﾄﾘｼﾞｱｿﾞｰﾙ 147 ｼﾞﾌﾙﾌｪﾆｶﾝ 223 ﾊﾙﾌｪﾝﾌﾟﾛｯｸｽ 299 ﾌﾙﾌｪﾉｸｽﾛﾝ 375 ﾒﾌｪﾝﾋﾟﾙｼﾞｴﾁﾙ
72 ｴﾄﾘﾑﾎｽ 148 ｼﾞﾌﾙﾍﾞﾝｽﾞﾛﾝ 224 ﾋﾟｺﾘﾅﾌｪﾝ 300 ﾌﾙﾌｪﾝﾋﾟﾙｴﾁﾙ 376 ﾒﾌﾟﾛﾆﾙ
73 ｴﾎﾟｷｼｺﾅｿﾞｰﾙ 149 ｼﾌﾙﾒﾄﾌｪﾝ 225 ﾋﾞﾃﾙﾀﾉｰﾙ 301 ﾌﾙﾍﾞﾝｼﾞｱﾐﾄﾞ 377 ﾓﾉｸﾛﾄﾎｽ
74 ｴﾝﾄﾞｽﾙﾌｧﾝｽﾙﾌｪｰﾄ 150 ｼﾌﾟﾛｺﾅｿﾞｰﾙ 226 ﾋﾞﾌｪﾅｾﾞｰﾄ 302 ﾌﾙﾐｵｷｻｼﾞﾝ 378 ﾙﾌｪﾇﾛﾝ
75 ｴﾝﾄﾞﾘﾝ 151 ｼﾌﾟﾛｼﾞﾆﾙ 227 ﾋﾞﾌｪﾉｯｸｽ 303 ﾌﾙﾐｸﾛﾗｯｸﾍﾟﾝﾁﾙ 379 ﾚｽﾒﾄﾘﾝ
76 ｵｷｻｼﾞｱｿﾞﾝ 152 ｼﾍﾟﾙﾒﾄﾘﾝ 228 ﾋﾞﾌｪﾝﾄﾘﾝ 304 ﾌﾙﾘﾄﾞﾝ 380 ﾚﾅｼﾙ

*1 検査対象の農産食品により採用項目は異なる
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3 検査方法

1) 茶を除く農産食品

① いちご（2020年度, 2021年度）, さといも（2021 年度）

QuEChERS 法を取り入れた残留農薬一斉試験法によ

り, 当研究所検査実施標準作業書（EI-C-T-051）に基づ

き実施した.

② ①以外の検査

厚生労働省通知 2) を改良した方法により, 当研究所検

査実施標準作業書（EI-C-T-037）に基づき実施した.

2) 茶

当研究所検査実施標準作業書（EI-C-T-046）に基づく熱

湯浸出液中の残留農薬一斉試験法, 検査実施標準作業書

（EI-C-T-049）に基づく茶溶媒抽出液中の残留農薬一斉

試験法の 2 つの方法により実施した.

4 装置

1) GC-MS/MS

① 2017 年 9 月まで使用

GC：CP-3800 (Varian 社製)

MS：GC-MS/MS1200 (Varian 社製)

② 2017 年 10 月から使用

GC：456-GC (Bruker 社製)

MS：EVOQ GC-TQ (Bruker 社製)

2) LC-MS/MS

LC:AQUITY UPLCH-Class system (Waters 社製)

MS:Xevo TQ-S micro (Waters 社製)

3) GC-FPD

Agilent6890N (Agilent 社製)

2017 年 9 月まで使用し, 2017年 10月以降, 当該装置の

測定項目は 1)②に移行

結果および考察

１ 残留農薬の検出状況

1) 年度別

年度別の残留農薬の検出状況を表3に示した. 2017年

度から 2021年度の 5年間で, 320検体の残留農薬検査を

実施し, 114 検体から農薬が検出された. 検出率は,

36％であった.

例年, 約 75 検体の残留農薬検査を実施しているが,

庁舎が移転した 2020 年度は, 例年の検査で比較的検出

率の高い県内産の茶といちご 20 検体の検査であったた

め検出率は 70％となり, 5 年間の中で最も高かった.

また, 県内産と輸入の検出率を比較すると 2017 年度

は, 5年間の中で県内産が18％と最も低く, 輸入が53％

と最も高くなり両者に差が見られた. 2017年度は, 他年

度よりも輸入の枝豆, レモンの検出率が高く, 県内産の

茶の検出率が低かったことが要因であった.

2018 年度, 2019 年度および 2021 年度については, 県

内産と輸入の検出率に大きな差は見られなかった.

2) 農産食品別

農産食品別の残留農薬の検出状況を表4に示した. 県

内産では, 6種の農産食品 73 検体から検出され, 検出率

は34％であった. 10検体以上の検査を実施した農産食品

のうち, チンゲンサイは 50％を超える高い検出率であ

ったが, さといもから検出される検体はなかった.

検査検体数 検出検体数 検出率(％) 検査検体数 検出検体数 検出率(％) 検査検体数 検出検体数 検出率(％)

2017 44 8 18 30 16 53 74 24 32

2018 49 17 35 26 8 31 75 25 33

2019 48 18 38 28 12 43 76 30 39

2020 20 14 70 0 0 - 20 14 70

2021 55 16 29 20 5 25 75 21 28

計 216 73 34 104 41 39 320 114 36

年度
県内産 輸 入 全 体

表2 検査対象食品および対象項目数*1

表3 年度別残留農薬検出状況

農産食品 2017年度 2018年度 2019年度 2020年度*2 2021年度

茶*3    96*4 110 110 300 300

いちご 194 194 194 284 284

ほうれんそう 306 306 306 - 298

チンゲンサイ 285 285 285 - 278

にんじん - - 268 - 260

ばれいしょ - 172 172 - -

さといも 242 242 - - 318

みかん 264 264 264 - -

グレープフルーツ   204*4 207 207 - 204

レモン   236*4 246 246 - 239

枝豆   224*4 249 249 - -

ブロッコリー   225*4

265
265 265 - 259

*1 対象項目は機器間に重複あり

*2 新庁舎にて10月から検査開始

*3 2つの方法に重複項目あり

*4 GC-MS/MS更新前に実施した検査
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輸入では, 4種の農産食品41検体から検出され, 検出

率は 39％であった. 特に枝豆は 65％, レモンは 59％と

50％を超える高い検出率であった. 枝豆については県

内産と併せても検出率は 65％となり, 全ての農産食品

の中で最も高かった. 一方, 県内産, 輸入ともにブロ

ッコリーから検出される検体はなかった.

3) 農薬の項目別

農薬の項目別の検出状況を表5に示した. 43項目の農

薬が延べ 169 件検出された. アゾキシストロビンの 23

件が最も多く, 枝豆から 11 件検出されたほか, レモン,

いちご等 5 種の農産食品から幅広く検出された. つい

で, ピリプロキシフェンが 15 件, アセタミプリドが 11

件, フルジオキソニルおよびヘキシチアゾクスが 10 件

検出された. これらの項目のうちヘキシチアゾクスは全

て県内産のいちごから検出されたが, その他は複数の農

産食品から検出された. 一方, 検出された 43 項目のう

ち, 検出数が2件以下の項目が27項目と半数以上を占め

た. 検出数は少なかったが, ピリダベン等 5 項目を除く

と県内産のいちご, 茶およびチンゲンサイ等から多項目

の農薬が幅広く検出されている状況が認められた.

検出された農薬の項目数を農産食品別に比較すると,

茶の 16 項目が最も多く, ついでいちごの 14 項目が多か

ったが, その他の農産食品から検出された農薬は 10 項

目未満であった. 茶については, 溶媒抽出液中の一斉試

験法を改良し 3), 2020 年度以降の検査では, 検査対象項

目が拡大したため（表2）, 新たに検査対象となった項

目を検出したことが大きな要因と考えられた. いちごに

ついては, 収去時に食品衛生監視員が入手した農薬の使

用履歴によると 20 種類以上の農薬の使用が記録されて

いる検体もあり, いちごの生産には多くの農薬が使用さ

れている状況が認められた. また, いちごから検出され

た項目は, アゾキシストロビン, アセタミプリドおよび

ヘキシチアゾクス等, 収穫の前日まで使用可能 4)な農薬

が多いため, 検出される項目数が多くなった要因と推察

された.

2 検出値と残留基準値との比較

農産食品ごとに残留基準値に対する検出値の割合を

算出し, 表5に示した. 169 件の検出のうち, 検出値が

残留基準値の10％を超えた検体は6件あり, 全て県内産

であった. 最も検出値の割合が高かったのは, 2021年度

に実施した検査において, ほうれんそうから残留基準

値 0.01ppm(一律基準)のエトフェンプロックスが

0.26ppm 検出された事例であり, 残留基準値を大きく超

過した. この事例では基準値超過判明後, 検査依頼の

あった保健所に迅速に結果を通知し, 行政側の早急な

対応に繋げることができた. 当研究所の残留農薬検査

において, 基準値を超過した事例は, 2009年度の輸入マ

ンゴーから残留基準値 0.01ppm(一律基準)のテブコナゾ

ールを 1.62ppm 検出 5)して以来 12 年ぶりであった.

ついで, 残留基準値に対する検出値の割合が高かっ

た事例は, 2020年度に茶からプロシミドンを残留基準値

である一律基準の 0.01ppm を検出した事例であった. 茶

は比較的検出率の高い農産食品であるが, 5 年間の中で

プロシミドンが検出されたのは当該検体のみであった.

プロシミドンの茶の残留基準値は 2018 年 11 月 30 日に

0.1ppm から 0.01ppm (一律基準)に規制が強化された 6).

また前述したように, 当研究所では 2020 年度から茶の

検査対象項目が拡大し, プロシミドンは新たに検査対

象となった項目であったため, 規制と検査体制の強化

によって基準値の検出に繋がった事例であった. 一方,

茶の収去検査は, 例年 5 月に一番茶を対象として行って

いるが, 庁舎が移転した 2020 年度は, 10 月に秋冬番茶

を対象として検査を実施したため, 農薬の使用実態や

栽培環境が例年の収去時期とは異なり, 残留農薬の検

出状況に影響した可能性もあると推察された.

輸入の農産食品では, 残留基準値に対する検出値の

割合が最も高かったのは, グレープフルーツで検出さ

れたクロルピリホスの 8％であった. クロルピリホス

は, 検疫所の輸入農産食品の検査において残留基準値

に違反する事例が多い農薬でもある 7). 当研究所の検査

においても輸入のレモン, グレープフルーツから検出

されており, 国外で広く使用されている状況が示唆さ

れた.

5 年間の残留農薬検査において検出された項目は,

96％以上が残留基準値の 10％以下であり, 県内に流通

する農産食品は概ね適正に農薬が使用されていると推察

された. しかしながら 2021 年度の収去検査では, 県内

表4 農産食品別残留農薬検出状況

産地 農産食品 検査検体数 検出検体数 検出率(％)

茶 70 30 43

いちご 62 26 42

ほうれんそう 17 6 35

チンゲンサイ 12 7 58

にんじん 9 2 22

枝豆 3 2 67

さといも 27 0 0

ブロッコリー 9 0 0

ばれいしょ 4 0 0

みかん 3 0 0

計 216 73 34

グレープフルーツ 30 9 30

レモン 27 16 59

枝豆 23 15 65

ほうれんそう 3 1 33

ブロッコリー 21 0 0

計 104 41 39

総計 320 114 36

県内産

輸入
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産の農産食品において残留基準値を超過した事例が発生

したため, 引き続き検査体制の強化と行政や農業協同組

合による生産者への適正な農薬使用等の指導が必要と考

えられた.

2017 年度から 2021 年度は, 分析装置の更新に伴う一

斉分析法の妥当性の再評価や庁舎移転による試験環境の

変化に伴い妥当性の検証試験を実施し, 検査体制の再構

築が必要な期間であった. 新庁舎移転後は, 順調に一斉

分析法の妥当性検証試験を進め, 計画どおりに収去検査

を再開し, 検査体制の強化も図ることができた.

今後も農薬の検出状況を定期的に分析し, 県内に流通

する農産食品の安全性確保の一助となるよう役立ててい

きたいと考える.

まとめ

2017 年度から 2021 年度の 5 年間における農産食品中

の残留農薬検査の実施状況および農薬の検出状況をと

りまとめた結果, 以下のことが明らかとなった.

1 320検体の残留農薬検査を実施し, 114検体から農薬が

検出され, 検出率は 36％であった.

2 農薬が検出された農産食品のうち, 枝豆の検出率が最

も高く 65％であった. ついで, レモン（輸入）, チン

ゲンサイ（県内産）が 50％を超える高い検出率であっ

た.

3 43項目の農薬が延べ169件検出され, アゾキシストロ

ビンの 23 件が最も多く, 5 種の農産食品から幅広く検

出された.

4 茶からは 16 項目, いちごからは 14 項目の農薬が検出

され, 他の農産食品よりも多項目の農薬が検出され

た.

5 2021年度には, 残留基準値を超過して検出された事例

があり, ほうれんそうから残留基準値 0.01ppm(一律基

準)のエトフェンプロックスが 0.26ppm 検出された. 検

査結果は, 迅速に検査依頼のあった保健所に通知し,

行政側の早急な対応に繋げることができた.
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表5 農薬の項目別検出状況および残留基準値に対する検出値の割合

項目名 用途 検出数 産地 農産食品 検出数内訳
   基準値に対する

  検出値の割合（％）*1

県内産 いちご 4 0.20～4.00
輸入 枝豆 11 0.20～2.00

県内産 茶 1 0.10
輸入 ほうれんそう 1 0.20

県内産 ほうれんそう 1 2.80
輸入 レモン 5 0.30～3.40
輸入 グレープフルーツ 1 2.00

県内産 茶 11 0.07～0.20
輸入 レモン 3 1.00～4.00

県内産 いちご 3 0.67～18.67
輸入 枝豆 4 0.33～2.00

県内産 チンゲンサイ 3 0.40～2.00
輸入 ほうれんそう 1 1.33

県内産 いちご 4 0.20～1.40
輸入 グレープフルーツ 1 3.20
輸入 レモン 5 1.30～7.70

ヘキシチアゾクス 殺ダニ剤 10 県内産 いちご 10 0.17～2.17
輸入 レモン 3 4.00～5.00
輸入 グレープフルーツ 6 1.00～8.00

フルベンジアミド 殺虫剤 9 県内産 茶 9 0.02～4.82

エトキサゾール
殺虫剤

殺ダニ剤
8 県内産 茶 8 0.07～1.73

県内産 いちご 7 1.00～10.00
輸入 枝豆 1 0.33

トルフェンピラド 殺虫剤 6 県内産 茶 6 0.05～3.20
クロチアニジン 殺虫剤 4 県内産 ほうれんそう 4 0.10～0.43

輸入 グレープフルーツ 3 0.20～3.20
輸入 レモン 1 1.00

フルフェノクスロン 殺虫剤 4 県内産 いちご 4 2.00～28.00
県内産 枝豆 2 0.33～4.33
県内産 ほうれんそう 1 2600.00

テブコナゾール 殺菌剤 3 県内産 茶 3 0.04～0.10
ピリメタニル 殺菌剤 3 輸入 レモン 3 0.10～3.50

クレソキシムメチル 殺菌剤 2 県内産 いちご 2 1.80～3.20
県内産 ほうれんそう 1 2.33
県内産 茶 1 0.78

シアントラニリプロール 殺虫剤 2 県内産 茶 2 0.10～0.70

ダイアジノン
殺虫剤

外部寄生虫駆除剤
2 県内産 にんじん 2 8.00～22.00

チアメトキサム 殺虫剤 2 県内産 チンゲンサイ 2 0.60～1.00
テフルトリン 殺虫剤 2 県内産 茶 2 5.00
ピリダベン 殺ダニ・殺虫剤 2 輸入 レモン 2 1.00

ブプロフェジン 殺虫剤 2 輸入 レモン 2 0.33～0.67

フルバリネート
殺虫剤

ダニ駆除剤
2 輸入 グレープフルーツ 2 0.50～1.50

県内産 茶 1 100.00
県内産 いちご 1 3.20

ホスメット 殺虫剤 2 輸入 レモン 2 2.20～4.40
県内産 茶 1 4.95
県内産 いちご 1 0.50

クロマフェノジド 殺虫剤 1 県内産 チンゲンサイ 1 0.2
シハロトリン 殺虫剤 1 輸入 枝豆 1 2.00

ジフェノコナゾール 殺菌剤 1 県内産 いちご 1 1.00
シフルフェナミド 殺菌剤 1 県内産 いちご 1 1.43
シメコナゾール 1 県内産 いちご 1 0.67

テトラコナゾール 殺菌剤 1 県内産 茶 1 0.10
テトラジホン 殺ダニ剤 1 県内産 いちご 1 19.00

テブフェノジド 殺虫剤 1 県内産 茶 1 1.00
トリフロキシストロビン 殺菌剤 1 県内産 茶 1 0.40

トルクロホスメチル 殺菌剤 1 県内産 にんじん 1 2.00
ビフェントリン 殺虫剤 1 県内産 茶 1 0.53

フェンピロキシメート(E)
殺虫剤

殺ダニ剤
1 県内産 いちご 1 6.00

フェンブコナゾール 殺菌剤 1 県内産 茶 1 0.40
ホスチアゼート 殺虫剤 1 県内産 チンゲンサイ 1 10.00
メタラキシル 殺菌剤 1 県内産 チンゲンサイ 1 0.50

*1 複数検出された項目は最小値と最大値を記載

メトキシフェノジド 殺虫剤 2

フェンプロパトリン 殺虫剤 4

殺菌剤 2プロシミドン

殺虫剤

クロルフェナピル
殺虫剤

殺ダニ剤
2

8殺虫剤ルフェヌロン

エトフェンプロックス 3

クロルピリホス 9殺虫剤

殺虫剤 11アセタミプリド

フルジオキソニル 殺菌剤 10

23殺菌剤アゾキシストロビン

ピリプロキシフェン 殺虫剤 15
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静岡県環境衛生科学研究所

(〒426-0083，藤枝市谷稲葉232－1)

Shizuoka Institute of Environment and Hygiene

(232-1，Yainaba，Fujieda，426-0083，Japan)

はじめに

2006年5月に食品中の残留農薬等の規格基準にポジテ

ィブリスト制度が導入されて以来, 当研究所では厚生

労働省から通知された方法 1) をもとに農産食品中の残

留農薬の一斉分析法を開発し, 現在, GC-MS/MSおよび

LC-MS/MS を用い, 約 350 項目の残留農薬分析が可能で

ある. また, 2010 年 12 月には厚生労働省から「食品中

に残留する農薬等に関する試験法の妥当性評価ガイド

ラインの一部改正について」2) （以下, 妥当性評価ガイ

ドライン）が通知されたため, 当研究所では, 検査対象

の農産食品ごとに, 妥当性評価ガイドラインに準拠し

た方法で試験法の妥当性評価を実施し, 当該ガイドラ

インが示す目標値に適合した項目を検査対象項目とし

て収去検査を実施している.

一方, 残留農薬分析の前処理法としてAnastassiadesら

が開発した 3) QuEChERS 法は, その優れた点である

Quick, Easy, Cheap, Effective, Rugged, Safe の頭文字を集

めた迅速かつ簡便な方法であり, 国内外において残留

農薬分析の前処理法として活用されている 4-11) .

当研究所では QuEChERS 法のアセトニトリルへの農

薬の抽出, 塩析, 脱水を同時に行う迅速, 簡便な工程

と, 従来法で用いている固相抽出カラムによる精製工

程を組み合わせた前処理法の検討を行い, いちご等を

試料として一斉分析法の妥当性評価を実施したところ,

従来法よりも多くの項目が妥当性評価ガイドラインの

目標値に適合する良好な結果を得た 12). そのため, 本前

処理法を用いた一斉分析法を収去検査に導入したとこ

ろ, 検査対象項目の増大により検査体制の強化が可能

となるとともに, 検査の前処理時間の短縮と使用する

有機溶媒, 器具類の削減も可能となった.

今回, 本前処理法を取り入れた一斉分析法の検査対

象食品を拡大するため, 日常 GC-MS/MS を用いて分析

を行っている 301項目の農薬について, 脂質を多く含む

枝豆を試料として検討を行い, 従来法による妥当性評

価結果と比較をしたので報告する.

迅速かつ簡便な前処理法による農産食品中の残留農薬
一斉分析法の検討（第 3 報）

医薬食品部 食品班 小林千恵, 柴田紘希, 山本幸,

杉山智登勢

Study of the Simultaneous Analytical Method for Pesticide Residues

in Agricultural Products ｂｙ Fast and Easy Preparation (3rd Report)
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県内に流通する農産食品のより高い安全性の確保を目的に, 多種類の残留農薬を迅速に分析するため, 従

来法よりも前処理時間の大幅な短縮等に効果がある QuEChERS 法を取り入れた一斉分析法について検討した.

脂質を多く含む枝豆を試料としたため, 精製工程を従来から用いている GC/NH2 カラムに脂質の除去効果

がある C18 カラムを連結させた方法に改良し, QuEChERS 法の抽出, 塩析, 脱水を同時に行う工程と組み合わせ

て日常GC-MS/MS を用いて分析を行っている 301 項目の農薬を対象に添加回収試験を行った.

その結果, 従来法の妥当性評価適合項目数よりも多くの項目が妥当性評価ガイドラインの真度と併行精度

の目標値を満たしたため, 本前処理法を取り入れた一斉分析法は, 従来法よりも多くの項目が妥当性評価に適合

となる可能性が示唆され, 枝豆を試料とした残留農薬の検査に有用と考えられた.
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試料および方法

1 試料

対象とする 301 項目の農薬が検出されていないことを

確認した枝豆を用いた.

2 試薬等

1) 標準品等

標準品は, 関東化学㈱製, 富士フィルム和光純薬㈱製

および林純薬㈱製の農薬標準品を用いた. 混合標準液

は, 各標準品をアセトンに溶解して調製した 1,000

µg/mL の標準原液および市販混合標準品を用い, これら

をアセトン:ヘキサン混液 (1:1)で希釈し 1µg/mL 混合標

準液を調製後, 適宜アセトン:ヘキサン混液 (1:1)で希釈

したものを検量線の作成に用いた. 定量は, 試料の前処

理により得た試料溶液を乾固した容器に, 検量線作成用

に希釈した混合標準液を各々溶解して調製したマトリッ

クス検量線を用いて行った.

2) その他試薬等

残留農薬分析用, 特級および一級を用いた.

固相抽出カラムは, メルク社製の ENVI-Carb/LC-NH2

SPE (500mg/500mg)（以下, GC/NH2 カラム）, ジーエル

サイエンス社製の InertSep C18 (1g)(以下, C18 カラム)を

用いた.

3 方法

1) 検討対象項目

GC-MS/MSを用いて分析を行っている301項目の農薬

を対象とし, 表１に保持時間の早いものから順に示し

た.

2) QuEChERS 法を取り入れた前処理

既報 12-16) の方法を用いて行った. 粉砕均一化した試

料 10g を 50mL のポリプロピレン製遠心管に採取し, ア

セトニトリル 10mL を正確に加え, １分間ホモジナイズ

した. これに, 塩化ナトリウム 1g, 無水硫酸マグネシ

ウム 4g, クエン酸水素二ナトリウム 1.5 水和物 0.5g, お

よびクエン酸三ナトリウム 2 水和物 1g を加え, 1 分間手

で振とうした. その後, 遠心分離（2,500rpm, 10 分間）

し, 得られたアセトニトリル層から 4mL を正確に分取

し,固相抽出カラムに負荷した.

今回, 固相抽出カラムは, C18 カラムの脂質等の除去

効果を検討するため, 従来から使用しているGC/NH2カ

ラムと同様に C18 カラムもアセトニトリル:トルエン混

液（3:1）10mL でコンディショニングを行い, C18 カラム

の下にGC/NH2カラムを連結したものについてもアセト

ニトリル層4mLを負荷し, GC/NH2 カラムのみに負荷し

た場合と精製効果を比較した.

アセトニトリル層を負荷後, アセトニトリル:トルエ

ン混液（3:1）30mL で溶出し, 溶出液は 1mL 以下になる

まで 40℃以下で減圧濃縮後, アセトン 10mLを加え 1mL

以下になるまで 40℃以下で減圧濃縮し, さらにアセト

ン 5mL を加え同様に減圧濃縮した. 完全に乾固させた

後, アセトン:ヘキサン混液（1:1）2mL に溶解し, 試料

溶液とした. 現在の検査に適用している前処理方法（従

来法）との比較を図１に示した.

3) 精製工程の検討

C18カラムの 精製効果を検討するため, 2)による前処

理で得られた試料溶液についてフルスキャンモード測定

を行い, C18カラムの下にGC/NH2 カラムを連結した場

合とGC/NH2カラムのみで精製した場合において, 夾雑

成分ピークの出現状況を比較した. また, 粉砕均一化し

た試料に各農薬が 0.01ppm となるように添加後, 2 つの

精製方法を用いて前処理を行い, 回収率を算出し, 妥当

性評価ガイドラインの真度の目標値である 70～120％に

適合となる項目数についても比較を行った（n=1）.

4) 添加回収試験による一斉分析法の評価

粉砕均一化した試料に各農薬が 0.01ppm, 0.1ppm とな

るように添加し, 30分間放置後に3)の検討結果から選定

図1 前処理方法の比較

1 抽出・塩析・脱水工程

2 精製工程
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GC/NH２カラムのみ

脂溶性の夾雑成分ピーク⇒

した精製方法を取り入れて前処理を行い, 試料溶液を調

製した（n=5）. そして, 得られた定量値から真度(％)と

併行精度(RSD％)を算出し, 妥当性評価ガイドラインが

示す目標値（添加濃度 0.01ppm:真度 70～120％, 併行精

度 25％>, 添加濃度 0.1ppm:真度 70～120％, 併行精度

15％>）と比較した.

5) GC-MS/MS の分析条件

① 装置

ガスクロマトグラフは, 456-GC (Bruker 社製), 質量

分析計は, EVOQ GC-TQ (Bruker 社製)を用いた.

② GC 条件

カラム：VF-5ms (Agilent Technologies 社製)

(0.25mm×30m, 膜厚 0.25µm)

キャリアガス：ヘリウム(1.2mL/分)

注入口温度：260℃

カラム昇温：50℃(1 分)→25℃/分→125℃(4 分)→5℃/

分→300℃(6 分)

注入量：2µL

注入方法：パルスドスプリットレス(パルス圧 40psi,

1 分)

トランスファーライン温度：280℃

③ MS 条件

イオン源温度：230℃

イオン化エネルギー：70eV

イオン化法：EI

分析モード：MRM, フルスキャン

結果および考察

１ 精製工程の検討

QuEChERS法は, アセトニトリルへの農薬の抽出, 塩

析, 脱水を同時に行い, 精製は PSA(primary secondary

amine)粉を投入し, 遠心分離により試料溶液を得る方法

であるが, 厚生労働省通知に基づく従来法よりも精製が

不十分という報告がある 17). そのため, 当研究所では,

QuEChERS法の抽出, 塩析, 脱水を同時に行う工程と従

来法のGC/NH2カラムを用いる精製工程を組み合わせた

一斉分析法の検討を行い, いちご等を試料として妥当性

評価を行ったところ, 従来法よりも適合項目数が増大す

る良好な結果を得た 12).

しかし今回は, 脂質を多く含む枝豆を試料としたた

め, 脂質等の夾雑成分の除去が期待されるC18カラムを

GC/NH2 カラムに連結した精製工程を検討した.フルス

キャンモード測定の結果をGC/NH2 カラムのみで精製し

た場合と比較すると, 保持時間 33 分から 44 分に現れる

トコフェロールや植物ステロール類の脂溶性夾雑成分の

ピークがGC/NH2カラムのみで精製するよりもC18カラ

ムを連結した方が軽減される傾向が見られた(図2).

また, 0.01ppm の添加回収試験の結果, 妥当性評価ガ

イドラインの真度の目標値である 70～120％を達成した

項目数は, GC/NH2 カラムのみで精製した場合は 165 項

目であったが, C18 カラムを連結した場合は 192 項目に

なった. 目標値を達成した項目数は, GC/NH2 カラムの

みで精製するよりも C18 カラムを連結した方が 27 項目

多かったため, 妥当性評価に適合となる項目数について

もC18カラムを連結した方が多くの項目が適合となる可

能性が高いことが示唆された.

2 添加回収試験による一斉分析法の評価

精製工程の検討結果から, C18 カラムの下に GC/NH2

カラムを連結した方法を選定し, 一斉分析法の評価を行

った. 添加濃度 0.01ppm, 0.1ppm の添加回収試験を 5 回

繰り返し行った結果, 221 項目が両添加濃度ともに妥当

性評価ガイドラインが示す真度(％)と併行精度(RSD％)

の目標値を達成した(表1). 従来法では, 188項目が妥当

性評価に適合しているため, 本前処理法を取り入れた一

斉分析法は, 従来法よりも多くの項目が妥当性評価に適

合となる可能性が示唆された. また, 目標値を達成した

221項目のうち49項目が従来法では妥当性評価不適合で

あった. これらの項目は, 従来法による妥当性評価の結

果, 添加濃度0.01ppmの真度が70％未満であったため不

適合となった項目に加え, 併行精度または室内精度につ

いても目標値を達成できず不適合となった項目もあっ

た. このことから, QuEChERS法を取り入れた本前処理

法は減圧濃縮工程が従来法よりも少なく, 迅速に試料溶

液を調製することができるため, 従来法よりも真度の低

下と定量値のばらつきを抑えることができると考えられ

た.

一方, 本前処理法を用いて目標値を達成できなかった

80 項目のうち 64 項目は従来法においても妥当性評価不

適合であった. これらの項目の中で, ジクロルボスや

C18 カラムとGC/NH２カラムを連結

図2 精製工程の違いによる脂溶性夾雑成分ピーク

の比較
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EPTC のように保持時間の早い項目は, 両前処理法とも

に真度と併行精度の目標値を達成できない傾向にあり,

蒸気圧が高く揮発しやすい物性であるため真度は低く,

定量値のばらつきも大きくなったと考えられた. また,

両前処理法ともに目標値を達成できなかった項目の中に

は, どちらの前処理法を用いても添加濃度 0.01ppm の真

度が 70％未満のため不適合となった項目が多くあり,

前処理方法の違いよりも農薬の物性や枝豆のマトリック

ス成分が低濃度の添加濃度である 0.01ppm の定量に影響

を与えた可能性があると推察された.

一方, 従来法では妥当性評価に適合したが, 本前処理

法により目標値を達成できなかった項目は 16 項目あり,

そのうち 15 項目は本前処理法を用いると添加濃度

0.01ppm において真度が 70％未満であった. 添加濃度

0.01ppm 相当の定量は, 本前処理法では従来法の 0.05

µg/mL よりも低濃度の 0.02µg/mLの標準溶液で評価する

必要がある. そのため, 従来法よりも低濃度で評価しな

ければならない本前処理法を用いた方が, GC-MS/MS測

定で感度の低い項目は影響を受けやすく, 添加濃度

0.01ppm の真度は目標値を達成することができなかった

可能性があると考えられた. 本前処理法を検査に適用す

る際には, 低濃度の測定においても良好な感度を保てる

ように装置のメンテナンスを十分に行うことが必要だと

思われた.

今回, 脂質の多い枝豆を試料としたため, 精製工程に

C18 カラムを追加したが, QuEChERS 法を取り入れた本

前処理法を用いると, 従来法よりも１検体あたりの前処

理時間が 3 分の 1 に迅速化され, 検査に要する有機溶媒

量を 2 分の 1 に削減することが可能であった. 今後も試

料マトリックスの特性を考慮しながら検査対象項目がよ

り多数となるように前処理方法の改良を検討し, より効

率的かつ効果的な一斉分析法を確立することで, 県内に

流通する農産食品の安全性を確保していきたいと考え

る.

まとめ

迅速かつ簡便な残留農薬検査の前処理法である

QuEChERS 法を検査に取り入れることについて, 日常

GC-MS/MSを用いて分析を行っている301項目の農薬を

対象に, 枝豆を試料として検討した結果, 以下のこと

が明らかとなった.

1 脂溶性の夾雑成分の除去が期待できるC18カラムを従

来から用いている GC/NH2 カラムに連結する精製方法

を検討したところ, GC/NH2カラムのみで精製するより

も多くの項目が妥当性評価に適合となる可能性が高い

ことが示唆された.

2 GC/NH2 カラムと C18 カラムを連結した精製工程を取

り入れて一斉分析法を評価した結果, 従来法の妥当性

評価項目数よりも多くの項目が, 真度と併行精度にお

いて妥当性評価ガイドラインの目標値を達成する良好

な結果を得た.

3 今回検討した迅速かつ簡便な前処理法を取り入れた一

斉分析法は, 脂質を多く含む枝豆を試料とした場合,

従来法よりも多くの項目が妥当性評価に適合となる可

能性が示唆され, 農産食品中の残留農薬の検査に有用

と考えられた.
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7 ﾒﾀｸﾘﾎｽ 12.927 42 42.7 48 36.5 × ×

8 ｸﾛﾛﾈﾌﾞ 13.175 46 37.3 49 30.6 × 〇

9 ﾃﾌﾞﾁｳﾛﾝ 13.545 82 5.4 86 1.8 〇 〇

10 ｲｿﾌﾟﾛｶﾙﾌﾞ 13.785 86 2.5 74 6.8 〇 〇

11 XMC 14.332 87 7.9 78 3.3 〇 ×

12 ｵﾒﾄｴｰﾄ 14.990 74 5.1 82 3.8 〇 ×

13 ﾃｸﾅｾﾞﾝ 15.009 41 28.3 45 27.3 × ×

14 ﾌｪﾉﾌﾞｶﾙﾌﾞ 15.265 80 6.0 87 6.5 〇 〇

15 ﾌﾟﾛﾎﾟｷｽﾙ 15.321 80 3.8 86 3.9 〇 〇

16 ﾌﾟﾛﾊﾟｸﾛｰﾙ 15.322 74 2.3 79 6.4 〇 〇

17 ｸﾛﾙｴﾄｷｼﾎｽ 15.453 50 25.9 50 27.6 × ×

18 ﾃﾞﾒﾄﾝ-s-ﾒﾁﾙ 15.616 63 11.3 75 5.3 × ×

19 ｴﾄﾌﾟﾛﾎｽ 15.882 74 4.2 79 4.8 〇 〇

20 ｴﾀﾙﾌﾙﾗﾘﾝ 16.125 52 10.5 66 11.3 × ×

21 ｸﾛﾙﾌﾟﾛﾌｧﾑ 16.381 79 4.4 85 2.8 〇 〇

22 ﾄﾘﾌﾙﾗﾘﾝ 16.466 55 6.6 67 9.6 × ×

23 ｼﾞｸﾛﾄﾎｽ 16.515 75 5.9 86 2.2 〇 ×

24 ﾍﾞﾝﾌﾙﾗﾘﾝ 16.580 50 7.2 67 10.0 × ×

25 ﾍﾞﾝﾀﾞｲｵｶﾙﾌﾞ 16.686 71 8.6 74 12.2 〇 〇

26 ﾓﾉｸﾛﾄﾎｽ 16.900 80 2.2 85 2.2 〇 ×

27 ｶｽﾞｻﾎｽ 16.943 78 4.9 81 4.4 〇 〇

28 ﾎﾚｰﾄ 17.122 55 15.7 66 12.9 × ×

29 ﾀﾞｲｱﾚｰﾄ 17.272 66 12.5 68 11.9 × 〇

30 α-BHC 17.357 67 12.7 69 10.0 × 〇

31 ﾍｷｻｸﾛﾛﾍﾞﾝｾﾞﾝ 17.473 45 14.1 46 17.0 × ×

32 ﾁｵﾒﾄﾝ 17.623 57 16.0 68 11.8 × 〇

33 ｼﾞﾒﾄｴｰﾄ 17.877 80 5.4 95 3.0 〇 ×

34 ｼﾞｸﾛﾗﾝ 17.913 68 6.1 79 1.2 × ×

35 ｶﾙﾎﾞﾌﾗﾝ 18.114 80 10.4 87 3.1 〇 〇

36 ｼﾏｼﾞﾝ 18.179 86 3.7 88 2.2 〇 〇

37 ｱﾄﾗｼﾞﾝ 18.352 84 3.4 88 2.2 〇 〇

38 ｸﾛﾙﾌﾞﾌｧﾑ 18.392 71 9.0 80 3.4 〇 ×

39 β-BHC 18.416 83 3.0 88 1.1 〇 〇

40 ｼﾞﾒﾁﾋﾟﾝ 18.436 83 5.0 87 2.3 〇 〇

41 ｸﾛﾏｿﾞﾝ 18.469 82 5.5 85 3.4 〇 〇

42 ﾌﾟﾛﾊﾟｼﾞﾝ 18.487 86 1.8 88 2.6 〇 〇

43 ｷﾝﾄｾﾞﾝ 18.500 49 11.8 62 10.7 × ×

44 ｼﾞｵｷｻﾁｵﾝ 18.667 85 8.0 76 9.8 〇 ×

45 γ-BHC 18.730 73 4.0 75 6.0 〇 〇

46 ﾌﾟﾛﾍﾟﾀﾝﾎｽ 18.827 93 7.2 92 0.6 〇 〇

47 ﾃﾙﾌﾞﾎｽ 18.829 59 10.6 76 5.7 × ×

48 ｼｱﾉﾎｽ 18.888 81 5.3 85 3.1 〇 〇

49 ﾌﾟﾛﾋﾟｻﾞﾐﾄﾞ 19.020 82 4.5 88 1.4 〇 〇

50 ﾀﾞｲｱｼﾞﾉﾝ 19.117 76 3.1 85 3.1 〇 〇

51 ﾋﾟﾛｷﾛﾝ 19.173 87 4.3 83 3.5 〇 〇

52 ﾋﾟﾘﾒﾀﾆﾙ 19.328 85 3.3 84 2.9 〇 〇

53 ｼﾞｽﾙﾎﾄﾝ 19.543 61 11.6 75 4.3 × ×

54 ﾌﾟﾛﾋﾄﾞﾛｼﾞｬｽﾓﾝ 19.555 76 4.6 81 3.3 〇 〇

55 ｲｻｿﾞﾎｽ 19.616 79 3.9 87 2.0 〇 〇

56 ﾀｰﾊﾞｼﾙ 19.651 79 3.5 87 1.5 〇 ×

57 ﾃﾌﾙﾄﾘﾝ 19.667 87 3.5 84 3.6 〇 〇

58 ｴﾄﾘﾑﾎｽ 19.786 75 5.2 85 2.4 〇 〇

59 ﾄﾘｱﾚｰﾄ 19.849 70 5.5 76 4.4 〇 〇

60 δ-BHC 19.895 58 22.3 51 31.1 × 〇

61 ｲﾌﾟﾛﾍﾞﾝﾎｽ 20.134 73 2.9 88 1.4 〇 〇

62 ﾋﾟﾘﾐｶｰﾌﾞ 20.145 84 3.2 88 1.2 〇 〇

63 ｵｷｻﾍﾞﾄﾘﾆﾙ 20.215 140 14.8 95 5.2 × ×

64 ﾍﾞﾉｷｻｺｰﾙ 20.334 73 6.4 84 2.8 〇 〇

65 ｴﾁｵﾌｪﾝｶﾙﾌﾞ 20.464 68 9.7 76 6.3 × ×

66 ﾎｽﾌｧﾐﾄﾞﾝ 20.687 76 3.4 89 2.6 〇 ×

67 ﾍﾞﾝﾌﾚｾｰﾄ 20.749 95 2.3 91 2.8 〇 〇

68 ｼﾞｸﾛﾌｪﾝﾁｵﾝ 20.757 79 4.4 82 2.9 〇 〇

69 ｼﾞﾒﾃﾅﾐﾄﾞ 20.798 81 2.6 88 2.2 〇 〇

70 ﾌﾟﾛﾊﾟﾆﾙ 20.915 81 5.5 83 1.7 〇 ×

71 ｱｾﾄｸﾛｰﾙ 20.957 78 2.6 87 2.1 〇 〇

72 ﾌﾞﾛﾓﾌﾞﾁﾄﾞ 20.971 74 3.7 90 3.1 〇 ×

73 ﾎﾙﾓﾁｵﾝ 21.024 74 4.3 83 3.0 〇 ×

74 ｸﾛﾙﾋﾟﾘﾎｽﾒﾁﾙ 21.025 75 3.5 83 3.9 〇 〇

75 ﾒﾄﾘﾌﾞｼﾞﾝ 21.073 73 2.9 85 0.9 〇 ×

No. 項目名
保持時間

（分）
添加濃度0.01ppm 添加濃度0.1ppm 全て目標値に

適合した項目
従来法による

妥当性評価適合項目

表１ 対象項目および従来法の妥当性評価結果との比較
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真度(%) 併行精度(%) 真度(%) 併行精度(%)

76 ﾋﾞﾝｸﾛｿﾞﾘﾝ 21.183 84 3.9 87 2.4 〇 〇

77 3-ﾋﾄﾞﾛｷｼｶﾙﾎﾞﾌﾗﾝ 21.280 64 11.2 62 16.9 × 〇

78 ﾊﾟﾗﾁｵﾝﾒﾁﾙ 21.292 73 4.6 78 2.5 〇 ×

79 ｱﾗｸﾛｰﾙ 21.312 82 1.3 86 2.4 〇 〇

80 ﾄﾙｸﾛﾎｽﾒﾁﾙ 21.314 83 3.6 85 3.3 〇 〇

81 ｼﾒﾄﾘﾝ 21.500 76 3.8 84 1.4 〇 〇

82 ｶﾙﾊﾞﾘﾙ 21.563 73 14.7 59 19.8 × 〇

83 ﾍﾌﾟﾀｸﾛﾙ 21.586 59 5.9 65 6.0 × ×

84 ﾒﾀﾗｷｼﾙ 21.609 79 3.3 90 1.3 〇 ×

85 ｱﾒﾄﾘﾝ 21.646 83 2.3 88 1.0 〇 〇

86 ﾌｪﾝｸﾛﾙﾎｽ 21.700 78 3.4 81 3.4 〇 〇

87 ﾌﾟﾛﾒﾄﾘﾝ 21.753 80 4.7 90 3.9 〇 〇

88 ﾋﾟﾘﾐﾎｽﾒﾁﾙ 22.163 78 5.2 84 1.7 〇 〇

89 1-ﾅﾌﾁﾙｱｾﾄｱﾐﾄﾞ 22.231 80 4.8 85 1.6 〇 ×

90 ﾃﾙﾌﾞﾄﾘﾝ 22.258 87 7.0 85 1.2 〇 〇

91 ﾌｪﾆﾄﾛﾁｵﾝ 22.295 60 7.8 78 2.9 × ×

92 ﾒﾁｵｶﾙﾌﾞ 22.364 77 6.9 80 5.1 〇 〇

93 ｴﾄﾌﾒｾｰﾄ 22.367 94 3.4 95 1.0 〇 〇

94 ﾌﾞﾛﾏｼﾙ 22.445 77 4.5 84 2.0 〇 〇

95 ｼﾞｸﾛﾌﾙｱﾆﾄﾞ 22.550 1 156.5 4 168.9 × ×

96 ｴｽﾌﾟﾛｶﾙﾌﾞ 22.579 85 2.8 86 1.4 〇 〇

97 ﾏﾗﾁｵﾝ 22.633 76 5.2 87 1.8 〇 ×

98 ｽﾋﾟﾛｷｻﾐﾝ 22.652 84 6.7 84 2.9 〇 ×

99 ｷﾉｸﾗﾐﾝ 22.769 77 6.8 83 1.8 〇 ×

100 ﾒﾄﾗｸﾛｰﾙ 22.797 81 5.4 88 2.0 〇 〇

101 ｸﾛﾙﾋﾟﾘﾎｽ 22.888 80 3.6 83 1.8 〇 〇

102 ﾁｵﾍﾞﾝｶﾙﾌﾞ 22.952 82 3.2 86 3.1 〇 〇

103 ｼﾞﾒﾁﾙﾋﾞﾝﾎｽ(E) 22.987 87 4.0 90 1.2 〇 〇

104 ｼﾞﾒﾁﾙﾋﾞﾝﾎｽ(Z) 22.988 87 2.9 89 1.1 〇 〇

105 ｼﾞｴﾄﾌｪﾝｶﾙﾌﾞ 22.993 85 8.4 89 1.7 〇 〇

106 ｱﾙﾄﾞﾘﾝ 23.003 72 2.8 72 3.6 〇 〇

107 ﾌｪﾝﾁｵﾝ 23.083 87 3.0 87 2.5 〇 〇

108 ｸﾛﾙﾀｰﾙｼﾞﾒﾁﾙ 23.086 89 2.6 87 2.8 〇 〇

109 ﾌｪﾝﾌﾟﾛﾋﾟﾓﾙﾌ 23.113 92 7.1 89 2.3 〇 〇

110 ｼｱﾅｼﾞﾝ 23.139 80 7.5 87 1.7 〇 〇

111 ﾊﾟﾗﾁｵﾝ 23.211 55 7.7 78 2.2 × ×

112 ｲｿﾌｪﾝﾎｽｵｷｿﾝ 23.252 78 6.8 89 2.4 〇 ×

113 ﾄﾘｱｼﾞﾒﾎﾝ 23.323 84 5.0 91 1.7 〇 〇

114 ﾃﾄﾗｺﾅｿﾞｰﾙ 23.342 81 8.9 90 1.9 〇 〇

115 ｲｿｶﾙﾎﾞﾎｽ 23.380 74 4.5 92 2.0 〇 〇

116 ﾆﾄﾛﾀｰﾙｲｿﾌﾟﾛﾋﾟﾙ 23.509 52 9.7 76 2.8 × ×

117 4,4'-ｼﾞｸﾛﾛﾍﾞﾝｿﾞﾌｪﾉﾝ 23.529 85 4.8 84 2.9 〇 〇

118 ｼﾞｺﾎｰﾙ 23.530 84 4.6 85 2.9 〇 〇

119 ﾌｻﾗｲﾄﾞ 23.646 85 1.8 84 2.8 〇 〇

120 ﾌﾞﾛﾓﾎｽﾒﾁﾙ 23.759 79 3.7 82 2.6 〇 〇

121 ｼﾞﾌｪﾅﾐﾄﾞ 23.809 85 14.8 91 2.3 〇 〇

122 ﾎｽﾁｱｾﾞｰﾄ 23.971 75 9.5 91 6.8 〇 〇

123 ﾍﾟﾝﾃﾞｨﾒﾀﾘﾝ 24.200 52 4.7 74 2.9 × ×

124 ﾌｨﾌﾟﾛﾆﾙ 24.358 77 9.5 85 4.9 〇 ×

125 ｸﾛﾙﾌｪﾝﾋﾞﾝﾎｽ 24.429 83 4.3 90 1.5 〇 〇

126 ﾍﾟﾝｺﾅｿﾞｰﾙ 24.455 82 7.0 90 2.4 〇 〇

127 ｼﾞﾒﾀﾒﾄﾘﾝ 24.464 83 4.0 89 1.4 〇 〇

128 ｸﾛｿﾞﾘﾈｰﾄ 24.505 80 4.8 81 4.9 〇 〇

129 ｲｿﾌｪﾝﾎｽ 24.511 77 5.0 89 1.1 〇 〇

130 ﾍﾌﾟﾀｸﾛﾙｴﾎﾟｷｼﾄﾞA 24.555 81 3.4 82 4.8 〇 〇

131 ﾋﾟﾘﾌｪﾉｯｸｽ(Z) 24.586 72 2.6 86 1.7 〇 ×

132 ｱﾚｽﾘﾝ 24.692 66 9.6 85 4.7 × ×

133 ﾒｶﾙﾊﾞﾑ 24.694 74 6.0 90 2.3 〇 〇

134 ﾍﾌﾟﾀｸﾛﾙｴﾎﾟｷｼﾄﾞB 24.714 81 1.5 81 4.1 〇 〇

135 ﾌｪﾝﾄｴｰﾄ 24.809 64 4.9 87 2.0 × ×

136 ｷﾅﾙﾎｽ 24.844 77 3.3 87 1.1 〇 〇

137 ｷｬﾌﾟﾀﾝ 24.963 0 - 8 87.3 × ×

138 ﾁｱﾍﾞﾝﾀﾞｿﾞｰﾙ 24.966 89 10.8 76 1.6 〇 ×

139 ﾄﾘｱｼﾞﾒﾉｰﾙ 24.983 86 7.5 87 4.4 〇 〇

140 ﾌﾟﾛｼﾐﾄﾞﾝ 24.991 88 3.2 86 2.9 〇 〇

141 ｼﾞﾒﾋﾟﾍﾟﾚｰﾄ 25.000 61 6.8 79 1.7 × 〇

142 ﾄﾘﾌﾙﾐｿﾞｰﾙ 25.055 80 5.9 83 3.3 〇 〇

143 ﾒﾄﾌﾟﾚﾝ 25.149 74 5.7 83 3.6 〇 〇

144 ｼﾞｸﾛｼﾒｯﾄ 25.180 90 2.8 90 2.5 〇 〇

145 ﾎﾙﾍﾟｯﾄ 25.188 2 158.8 4 155.9 × ×

146 ﾌﾞﾛﾓﾎｽｴﾁﾙ 25.368 77 1.2 80 2.4 〇 〇

147 ﾒﾁﾀﾞﾁｵﾝ 25.413 64 5.2 84 1.5 × ×

148 ﾊﾞｰﾊﾞﾝ 25.451 96 2.8 93 4.2 〇 〇

149 ｸﾛﾙﾍﾞﾝｼﾄﾞ 25.463 71 1.3 78 2.2 〇 〇

150 trans-ｸﾛﾙﾃﾞﾝ 25.467 80 3.3 78 3.7 〇 〇

No. 項目名
保持時間

（分）
添加濃度0.01ppm 添加濃度0.1ppm 全て目標値に

適合した項目
従来法による

妥当性評価適合項目
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真度(%) 併行精度(%) 真度(%) 併行精度(%)

151 ﾌﾘﾗｿﾞｰﾙ 25.504 75 4.6 88 1.2 〇 ×

152 ﾌﾟﾛﾊﾟﾎｽ 25.505 77 5.2 87 2.2 〇 〇

153 ｷﾉﾒﾁｵﾈｰﾄ 25.567 0 223.6 0 107.8 × ×

154 ﾋﾟﾘﾌｪﾉｯｸｽ(E) 25.600 77 6.3 81 2.8 〇 ×

155 ﾃﾄﾗｸﾛﾙﾋﾞﾝﾎｽ 25.650 77 3.2 87 2.2 〇 〇

156 ﾊﾟｸﾛﾌﾞﾄﾗｿﾞｰﾙ 25.686 79 7.2 86 4.4 〇 〇

157 ｼﾞｽﾙﾎﾄﾝｽﾙﾎﾝ 25.785 71 5.5 86 4.2 〇 ×

158 ﾌｪﾉﾁｵｶﾙﾌﾞ 25.841 82 3.5 87 1.7 〇 〇

159 cis-ｸﾛﾙﾃﾞﾝ 25.972 79 3.6 80 1.8 〇 〇

160 α-ｴﾝﾄﾞｽﾙﾌｧﾝ 25.980 80 3.4 79 3.0 〇 〇

161 ﾌﾞﾀﾐﾎｽ 26.045 55 6.4 77 3.9 × ×

162 ﾌﾙﾄﾘｱﾎｰﾙ 26.159 79 7.2 85 3.8 〇 〇

163 ﾌｪﾅﾐﾎｽ 26.219 72 13.3 86 3.7 〇 ×

164 ﾅﾌﾟﾛﾊﾟﾐﾄﾞ 26.261 85 3.5 89 1.6 〇 〇

165 ﾌﾙﾄﾗﾆﾙ 26.354 88 2.4 88 1.2 〇 〇

166 TCMTB 26.399 42 11.4 59 11.7 × ×

167 ｸﾛﾙﾌｪﾝｿﾝ 26.436 89 3.7 87 2.5 〇 〇

168 ﾍｷｻｺﾅｿﾞｰﾙ 26.446 80 6.8 86 3.5 〇 〇

169 ｲﾏｻﾞﾘﾙ 26.470 74 6.1 83 3.9 〇 ×

170 ﾌﾟﾛﾁｵﾎｽ 26.483 74 3.4 77 3.4 〇 〇

171 ﾌﾞﾀｸﾛｰﾙ 26.534 74 2.2 87 2.9 〇 〇

172 ﾌﾟﾚﾁﾗｸﾛｰﾙ 26.535 74 3.2 86 1.7 〇 〇

173 ﾌﾙｼﾞｵｷｿﾆﾙ 26.563 85 2.5 86 1.6 〇 〇

174 ｲｿﾌﾟﾛﾁｵﾗﾝ 26.586 90 4.1 88 2.8 〇 〇

175 ｲｿｷｻﾁｵﾝｵｷｿﾝ 26.591 77 7.5 78 4.6 〇 ×

176 ﾌﾟﾛﾌｪﾉﾎｽ 26.665 75 2.8 84 1.6 〇 〇

177 ﾄﾘｼｸﾗｿﾞｰﾙ 26.742 87 10.5 79 2.3 〇 〇

178 ｵｷｻｼﾞｱｿﾞﾝ 26.830 88 4.6 89 1.4 〇 〇

179 pp'-DDE 26.835 77 0.8 74 3.4 〇 〇

180 ｳﾆｺﾅｿﾞｰﾙP 26.851 80 6.9 87 2.0 〇 〇

181 ﾁﾌﾙｻﾞﾐﾄﾞ 26.864 83 4.9 89 2.2 〇 〇

182 ﾄﾘﾌﾞﾎｽ 26.891 78 5.1 85 2.3 〇 〇

183 ﾌﾗﾑﾌﾟﾛｯﾌﾟﾒﾁﾙ 26.931 89 1.6 92 2.5 〇 〇

184 ﾐｸﾛﾌﾞﾀﾆﾙ 27.001 78 6.1 89 1.5 〇 〇

185 ﾃﾞｨﾙﾄﾞﾘﾝ 27.038 87 5.6 80 3.2 〇 〇

186 ｵｷｼﾌﾙｵﾙﾌｪﾝ 27.063 52 6.3 78 5.5 × ×

187 ﾌﾙｼﾗｿﾞｰﾙ 27.069 84 7.4 90 2.6 〇 〇

188 ﾌﾞﾋﾟﾘﾒｰﾄ 27.094 80 2.0 91 2.2 〇 〇

189 ﾌﾞﾌﾟﾛﾌｪｼﾞﾝ 27.097 81 2.6 87 1.8 〇 〇

190 ｸﾚｿｷｼﾑﾒﾁﾙ 27.163 74 5.7 90 3.9 〇 〇

191 ｶﾙﾎﾞｷｼﾝ 27.227 73 8.0 79 3.5 〇 ×

192 ｲﾏｻﾞﾒﾀﾍﾞﾝｽﾞﾒﾁﾙｴｽﾃﾙ 27.238 78 5.8 84 3.1 〇 〇

193 ﾒﾄﾐﾉｽﾄﾛﾋﾞﾝZ 27.240 66 10.1 85 3.5 × ×

194 ﾒﾄﾐﾉｽﾄﾛﾋﾞﾝE 27.241 64 11.9 84 5.5 × 〇

195 ｱｻﾞｺﾅｿﾞｰﾙ 27.297 79 4.1 89 2.2 〇 〇

196 ｸﾛﾙﾌｪﾅﾋﾟﾙ 27.448 85 6.0 87 4.7 〇 〇

197 ｲｿｷｻﾁｵﾝ 27.564 62 5.4 76 4.4 × ×

198 ｼﾌﾟﾛｺﾅｿﾞｰﾙ 27.664 74 7.3 90 3.9 〇 〇

199 ﾌｪﾉｷｻﾆﾙ 27.707 86 4.8 89 1.5 〇 〇

200 ﾍﾟﾙﾀﾝ 27.795 79 3.9 84 1.9 〇 〇

201 ﾌﾙﾌｪﾝﾋﾟﾙｴﾁﾙ 28.024 86 8.3 89 2.1 〇 ×

202 ﾋﾟﾘﾐﾉﾊﾞｯｸﾒﾁﾙ(Z) 28.046 77 5.7 89 1.7 〇 〇

203 ｸﾛﾙﾍﾞﾝｼﾞﾚｰﾄ 28.086 82 4.9 86 2.6 〇 〇

204 ﾌｪﾝｽﾙﾎﾁｵﾝ 28.184 71 11.5 79 5.6 〇 ×

205 β-ｴﾝﾄﾞｽﾙﾌｧﾝ 28.274 82 5.1 83 1.5 〇 ×

206 ｴﾝﾄﾞﾘﾝ 28.276 81 7.7 82 2.9 〇 〇

207 ｲﾐﾍﾞﾝｺﾅｿﾞｰﾙｰﾃﾞﾍﾞﾝｼﾞﾙ 28.277 80 6.8 85 2.8 〇 ×

208 ｴﾁｵﾝ 28.398 56 7.5 84 2.4 × ×

209 ｵｷｻｼﾞｷｼﾙ 28.412 93 5.7 87 3.8 〇 〇

210 pp'-DDD 28.452 79 2.8 80 3.4 〇 ×

211 op'-DDT 28.531 68 1.9 72 3.0 × ×

212 ﾌﾙｱｸﾘﾋﾟﾘﾑ 28.702 70 12.6 88 6.7 〇 〇

213 ﾒﾌﾟﾛﾆﾙ 28.968 82 5.1 89 3.0 〇 〇

214 ﾄﾘｱｿﾞﾎｽ 29.029 52 9.9 84 2.9 × ×

215 ｱｻﾞﾒﾁﾎｽ 29.259 57 6.5 70 3.6 × ×

216 ﾌｧﾑﾌｰﾙ 29.287 74 2.8 83 2.4 〇 〇

217 ｶﾙﾌｪﾝﾄﾗｿﾞﾝｴﾁﾙ 29.295 67 6.1 85 2.6 × ×

218 ﾍﾞﾅﾗｷｼﾙ 29.307 91 2.8 90 0.8 〇 〇

219 ﾄﾘﾌﾛｷｼｽﾄﾛﾋﾞﾝ 29.495 53 6.5 85 4.0 × ×

220 ﾉﾙﾌﾙﾗｿﾞﾝ 29.550 79 4.1 87 2.8 〇 〇

221 ｴﾃﾞｨﾌｪﾝﾎｽ 29.558 72 6.3 85 2.3 〇 ×

222 ｴﾝﾄﾞｽﾙﾌｧﾝｽﾙﾌｪｰﾄ 29.647 81 1.0 81 2.9 〇 〇

223 ｷﾉｷｼﾌｪﾝ 29.649 78 1.3 79 0.9 〇 〇

224 ﾋﾟﾘﾐﾉﾊﾞｯｸﾒﾁﾙ(E) 29.688 76 5.8 88 2.8 〇 〇

225 ﾌﾟﾛﾋﾟｺﾅｿﾞｰﾙ 29.766 82 10.5 82 0.6 〇 〇

項目名
保持時間

（分）
添加濃度0.01ppm 添加濃度0.1ppm 全て目標値に

適合した項目
従来法による

妥当性評価適合項目
No.
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真度(%) 併行精度(%) 真度(%) 併行精度(%)

226 ﾚﾅｼﾙ 29.787 77 6.0 82 1.8 〇 〇

227 ﾋﾟﾗﾌﾙﾌｪﾝｴﾁﾙ 29.809 83 4.6 87 1.7 〇 〇

228 pp'-DDT 29.868 68 4.3 73 1.8 × ×

229 ﾍｷｻｼﾞﾉﾝ 30.110 79 2.0 87 0.8 〇 〇

230 ﾃﾆﾙｸﾛｰﾙ 30.218 74 5.6 85 2.8 〇 〇

231 ﾃﾌﾞｺﾅｿﾞｰﾙ 30.376 69 13.4 81 5.4 × ×

232 ｼﾞｸﾛﾎｯﾌﾟﾒﾁﾙ 30.425 87 3.6 85 2.7 〇 〇

233 ﾌﾟﾛﾊﾟﾙｷﾞｯﾄ 30.464 87 4.1 88 1.9 〇 〇

234 ｼﾞﾌﾙﾌｪﾆｶﾝ 30.471 85 5.1 86 2.1 〇 〇

235 ﾋﾟﾍﾟﾛﾆﾙﾌﾞﾄｷｼﾄﾞ 30.649 72 11.0 83 3.2 〇 〇

236 ﾚｽﾒﾄﾘﾝ 30.726 81 32.7 74 5.5 × ×

237 ｶﾌﾟﾀﾎｰﾙ 30.750 1 223.6 6 28.9 × ×

238 ｴﾎﾟｷｼｺﾅｿﾞｰﾙ 30.925 69 10.4 86 4.2 × ×

239 ｿﾞｷｻﾐﾄﾞ 30.943 82 9.0 79 3.1 〇 ×

240 ﾒﾌｪﾝﾋﾟﾙｼﾞｴﾁﾙ 30.970 78 5.3 87 2.5 〇 〇

241 ﾋﾟﾘﾌﾞﾁｶﾙﾌﾞ 31.092 74 11.8 80 3.4 〇 ×

242 ﾋﾟﾘﾀﾞﾌｪﾝﾁｵﾝ 31.325 63 10.3 79 2.4 × ×

243 ｲﾌﾟﾛｼﾞｵﾝ 31.371 75 5.7 83 2.4 〇 〇

244 ﾋﾞﾌｪﾝﾄﾘﾝ 31.619 84 3.2 77 1.9 〇 〇

245 ﾎｽﾒｯﾄ 31.629 52 7.8 74 5.3 × ×

246 EPN 31.719 65 7.0 75 4.0 × 〇

247 ﾌﾞﾛﾓﾌﾟﾛﾋﾟﾚｰﾄ 31.748 80 8.2 83 2.7 〇 〇

248 ﾋﾟﾍﾟﾛﾎｽ 31.763 47 12.2 87 2.0 × ×

249 ﾋﾟｺﾘﾅﾌｪﾝ 31.778 78 6.4 85 2.1 〇 〇

250 ｴﾄｷｻｿﾞｰﾙ 31.954 71 13.7 84 2.2 〇 〇

251 ﾒﾄｷｼｸﾛｰﾙ 31.971 77 8.4 82 1.7 〇 ×

252 ﾌｪﾝﾌﾟﾛﾊﾟﾄﾘﾝ 32.019 74 9.6 82 2.3 〇 〇

253 ﾌｪﾝｱﾐﾄﾞﾝ 32.116 74 8.4 85 2.7 〇 〇

254 ﾃﾌﾞﾌｪﾝﾋﾟﾗﾄﾞ 32.215 84 8.8 84 3.1 〇 〇

255 ｱﾆﾛﾎｽ 32.280 63 14.6 78 2.3 × ×

256 ﾋﾞﾌｪﾉｯｸｽ 32.360 65 17.0 74 3.4 × ×

257 ﾌﾗﾁｵｶﾙﾌﾞ 32.558 77 7.3 90 3.9 〇 ×

258 ﾃﾄﾗｼﾞﾎﾝ 32.774 80 2.3 84 3.1 〇 〇

259 ﾌｪﾉﾄﾘﾝ 32.894 80 3.7 80 2.9 〇 〇

260 ﾎｻﾛﾝ 32.959 68 10.0 80 4.2 × ×

261 ｱｼﾞﾝﾎｽﾒﾁﾙ 33.150 55 9.5 75 5.2 × ×

262 ﾋﾟﾘﾌﾟﾛｷｼﾌｪﾝ 33.308 75 4.4 81 3.1 〇 〇

263 ｼﾊﾛﾎｯﾌﾟﾌﾞﾁﾙ 33.377 76 7.6 89 3.2 〇 〇

264 ﾒﾌｪﾅｾｯﾄ 33.476 76 9.1 83 2.9 〇 〇

265 ｼﾊﾛﾄﾘﾝ 33.481 68 7.8 78 3.4 × 〇

266 ｱｸﾘﾅﾄﾘﾝ 33.936 29 21.8 42 28.5 × ×

267 ﾋﾟﾗｿﾞﾎｽ 34.009 70 17.1 83 2.7 〇 ×

268 ﾌｪﾅﾘﾓﾙ 34.076 78 11.0 84 3.1 〇 〇

269 ﾋﾟﾗｸﾛﾎｽ 34.606 61 12.7 80 4.7 × ×

270 ﾌｪﾉｷｻﾌﾟﾛｯﾌﾟｴﾁﾙ 34.737 78 8.1 84 3.3 〇 〇

271 ｵﾘｻﾞﾘﾝ 34.856 27 28.9 52 13.6 × 〇

272 ｽﾋﾟﾛｼﾞｸﾛﾌｪﾝ 34.978 74 6.6 74 4.6 〇 〇

273 ﾋﾞﾃﾙﾀﾉｰﾙ 35.233 83 6.6 81 6.5 〇 〇

274 ﾍﾟﾙﾒﾄﾘﾝ 35.459 82 3.5 80 2.4 〇 〇

275 ﾋﾟﾘﾀﾞﾍﾞﾝ 35.567 83 14.7 79 2.6 〇 ×

276 ﾌﾙｷﾝｺﾅｿﾞｰﾙ 35.572 75 4.7 80 5.9 〇 〇

277 ﾌﾟﾛｸﾛﾗｽﾞ 35.666 76 5.0 74 3.3 〇 ×

278 ｶﾌｪﾝｽﾄﾛｰﾙ 36.190 74 4.7 88 1.7 〇 〇

279 ﾌｪﾝﾌﾞｺﾅｿﾞｰﾙ 36.347 76 8.7 86 2.3 〇 ×

280 ｼﾌﾙﾄﾘﾝ 36.573 46 16.1 70 5.4 × ×

281 ｼﾍﾟﾙﾒﾄﾘﾝ 36.742 50 12.2 73 3.4 × 〇

282 ﾊﾙﾌｪﾝﾌﾟﾛｯｸｽ 37.102 47 12.0 75 5.6 × ×

283 ﾌﾙｼﾄﾘﾈｰﾄ 37.597 71 9.6 82 6.1 〇 〇

284 ｴﾄﾌｪﾝﾌﾟﾛｯｸｽ 37.635 88 3.0 79 3.3 〇 〇

285 ｼﾗﾌﾙｵﾌｪﾝ 37.896 78 8.1 77 3.9 〇 〇

286 ﾌﾙﾘﾄﾞﾝ 38.156 71 13.1 86 7.0 〇 ×

287 ﾋﾟﾘﾐｼﾞﾌｪﾝ 38.434 79 9.2 80 8.1 〇 〇

288 ﾌﾙﾐｵｷｻｼﾞﾝ 38.829 53 12.4 79 7.8 × ×

289 ﾌｪﾝﾊﾞﾚﾚｰﾄ 38.990 68 10.9 80 4.7 × 〇

290 ﾌﾙﾊﾞﾘﾈｰﾄ 39.102 48 5.9 59 18.4 × 〇

291 ｼﾞﾌｪﾉｺﾅｿﾞｰﾙ 39.918 77 12.5 90 4.4 〇 〇

292 ﾃﾞﾙﾀﾒﾄﾘﾝ 40.383 39 10.6 54 13.2 × ×

293 ﾌﾙﾐｸﾛﾗｯｸﾍﾟﾝﾁﾙ 40.696 88 11.1 91 5.6 〇 〇

294 ｱｿﾞｷｼｽﾄﾛﾋﾞﾝ 40.798 90 13.3 73 8.9 〇 ×

295 ﾋﾟﾗｸﾛｽﾄﾛﾋﾞﾝ 41.244 - - - - × ×

296 ﾌｧﾓｷｻﾄﾞﾝ 41.259 73 21.4 88 13.4 〇 ×

297 ﾄﾙﾌｪﾝﾋﾟﾗﾄﾞ 41.423 87 7.1 92 4.5 〇 〇

298 ｼﾞﾒﾄﾓﾙﾌ 41.664 96 6.5 92 4.6 〇 ×

299 ｲﾐﾍﾞﾝｺﾅｿﾞｰﾙ 42.608 45 17.0 83 15.2 × ×

300 ｼﾆﾄﾞﾝｴﾁﾙ 42.939 90 11.2 89 7.3 〇 ×

301 ﾌﾙﾁｱｾｯﾄﾒﾁﾙ 43.625 56 8.8 85 7.3 × ×

221項目適合 188項目適合

*1) 算出不可能

No. 項目名
保持時間

（分）
添加濃度0.01ppm 添加濃度0.1ppm 全て目標値に

適合した項目
従来法による

妥当性評価適合項目

*1) *1) *1) *1)
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はじめに

豆乳類は大豆を主原料とする清涼飲料水であり，健康

志向の消費者やアレルギー等の理由で牛乳を摂取できな

い消費者に牛乳代替品として受け入れられている．

豆乳類は日本農林規格で豆乳，調製豆乳，豆乳飲料の

3つに区分され，豆乳は大豆固形分 8％以上，調製豆乳

は 6％以上，豆乳飲料は 4％以上（果実の搾汁の原材料

に占める重量の割合が 5％以上 10％未満のものにあって

は 2％以上）と規定されている 1）（表1）．原材料につい

ても砂糖や食塩などの調味料は調製豆乳と豆乳飲料に，

果実の搾汁やコーヒーなどの風味原料は豆乳飲料に使用

が認められている．

日本豆乳協会の調査によると，豆乳類の 2020年の出荷

量は 2011年と比較して約 2倍に増加しており 2），消費者

が豆乳類を購入する機会も増えていると考えられる．

そこで，消費者に豆乳類の製品の特徴を情報提供し，

商品選択の一助とすることを目的として豆乳類に関

する調査を実施したのでその結果を報告する．

試料および方法

1 調査対象

藤枝市内のスーパー，ホームセンター等で購入した豆

乳 10銘柄，調製豆乳 8銘柄，豆乳飲料 8銘柄の計 26銘

柄を調査対象品とした．

2 アンケート調査

静岡県職員を対象に豆乳類に関するアンケート調査を

実施した．

3 表示，価格調査

原材料，保存方法，栄養成分表示等について，製品の

表示を調査した．

4 大豆イソフラボン測定方法

1）試薬等

メタノール，アセトニトリルは富士フィルム和光純薬

株式会社製 LC/MS用，酢酸は富士フィルム和光純薬株

式会社製試薬特級またはそれ以上のものを使用した．

区分 大豆固形分 砂糖・食塩などの

調味料の使用

風味原料の

使用

豆乳 8％以上 × ×

調製豆乳 6％以上 ○ ×

豆乳飲料 4％以上
（果実の搾汁の原材料に占める

重量の割合が5％以上10％未満

のものにあっては2％以上）

○ ○

豆乳類に関する調査

医薬食品部 食品班 辻むつみ，杉山智登勢

Investigation of Soy milks

Mutsumi TSUJI and Chitose SUGIYAMA

消費者に豆乳類の製品の特徴を情報提供し，商品選択の一助とすることを目的として豆乳類の摂取

に関するアンケート調査および静岡県藤枝市内で市販されていた豆乳類の試買調査を実施した．

静岡県職員を対象としたアンケート調査の結果，93％の人が豆乳類を摂取したことがあり，栄養成分や味

を期待して摂取していることが分かった．

試買調査の結果，大豆イソフラボンの濃度は豆乳，調製豆乳，豆乳飲料の順に高かった．１食分を摂取し

た際に大豆イソフラボンの一日摂取目安量の上限値を超える製品はなく，豆乳類に加えて，他の大豆食品を摂取

しても直ちに健康被害に結びつく可能性は低いと考えられた．

食塩や糖類の摂取を控えたい消費者は，購入する豆乳類の検討が必要であり，カルシウム添加，糖質オフ

等製品の表示をよく確認することで，自分にあった製品を選択できると考えられた．

Key words: 豆乳類，大豆イソフラボン，一日摂取目安量，糖分，塩分

soy milk, soy isoflavones, estimated daily intake, sugar, salt
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表1 豆乳類の区分
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2）試料の調製 3）

試料 5mLをはかり取り，メタノール：2％酢酸（7：3）

25mLを加えて振とう混和後，3,000rpmで 10分間遠心分

離した．上清を回収し，残渣にメタノール：2％酢酸（7：

3）15mLを加えて振とう混和後，5分間超音波処理して

3,000rpmで 10分間遠心分離した．上清を合わせて50mL

に定容し，0.45㎛のフィルタでろ過してイソフラボン測

定用試料とした．

3）測定対象大豆イソフラボン

豆乳類に含まれる主な大豆イソフラボンとして，ダイ

ジン，グリシチン，ゲニスチン，ダイゼイン，グリシテ

イン，ゲニステイン，マロニルダイジン，マロニルゲニ

スチンの 8成分を測定対象とした．各大豆イソフラボン

の測定値を配糖体はアグリコン当量に変換し，アグリコ

ンの総量を大豆イソフラボン量とした．

4）装置および分析条件

装置：U3000HPLC（サーモフィッシャーサイエンティ

フィック株式会社製）

カラム：Mightysil RP-18GPAqua（2.0㎜×150㎜，3㎛，

関東化学株式会社製）

移動相：A 0.1％酢酸 B 0.1％酢酸含有アセトニトリル

A:B(min)=90:10(0min)-65:35(50min)

カラム温度：40℃

流量：0.2mL/min

注入量：5μＬ

検出器（PDA）：260nm

結果および考察

1 アンケート調査結果

静岡県職員を対象に豆乳類に関するアンケート調査

を実施したところ，1,405人から回答を得ることができ

た．

豆乳類を摂取したことがあるか尋ねたところ，全体の

93％が豆乳類を摂取した経験があり，男女別では男性

92％に対して女性 97％と，男性よりも女性に摂取経験が

多いことがわかった（図1）．豆乳を摂取したことがある

人の摂取頻度は，月に 1回未満が全体の 55％と最も多か

った．月に 1回未満の摂取頻度は男性が 60％に対し，女

性が 45％であり，摂取頻度についても男性よりも女性の

方が大きいことがわかった（図2）．

豆乳類の摂取方法として，「市販の調製豆乳をそのま

ま飲む」が全体では最も多かったが，女性では「市販の

豆乳飲料をそのまま飲む」の回答が最も多かった（図3）．

また，「料理・菓子に材料として入れる」の回答も多く，

豆乳鍋等の料理で豆乳類を使用することが定着している

ことが推察された．豆乳と調製豆乳はほかのものと混ぜ

て飲むとの回答が 11％であったのに対し，豆乳飲料を他

のものと混ぜる人はごくわずかであり，豆乳飲料は様々

な味が販売されていることからも豆乳飲料はそのまま飲

むものとして認識されていると考えられた．

図1 豆乳類の摂取経験（アンケート調査結果）

図2 豆乳類の摂取頻度（アンケート調査結果）

図3 豆乳類の摂取方法（アンケート調査結果）

豆乳類を摂取する理由として，「健康に良い」が 59％

と最も多く，次いで「牛乳のかわり」，「栄養価が高い」，

「おいしい」，「大豆イソフラボンの摂取」といった豆乳

類の栄養成分や味を期待して摂取しているとの回答が多

くみられた（図4）．選択肢のうち，「美容に良い」と「大

豆イソフラボンの摂取」は男性よりも女性の回答率が特

に高かった．大豆イソフラボンはエストロゲン（女性ホ

ルモン）に構造が類似していることから，女性ホルモン

全体 男性 女性

7% 8% 3%

93% 92% 97%

12％ 13％10％

11％ 10％
14％

55％ 60％ 45％
22％ 20％

28％

1：市販の無調整豆乳をそのまま飲む

2：市販の調製豆乳をそのまま飲む

3：市販の豆乳飲料をそのまま飲む

4：市販の無調整豆乳をほかのものと混ぜて飲む

5：市販の調製豆乳をほかのものと混ぜて飲む

6：市販の豆乳飲料をほかのものと混ぜて飲む

7：飲食店で販売されている豆乳入り飲料を飲む

8：市販の豆乳入り料理・菓子を食べる

9：料理・菓子に材料として入れる

10：その他

全体 男性 女性
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様の作用を期待して豆乳類を摂取する女性が多いことが

考えられた．一方，女性と比較して男性の回答率が多か

った選択肢は「なんとなく」であった．「その他」の自由

記載欄でも「冷蔵庫に入っているから」等，受動的な理

由の記載が男性に多くみられた．

図4 豆乳類の摂取理由（アンケート調査結果）

2 表示調査

豆乳類の大豆固形分は日本農林規格によって規定され

ている．今回調査対象とした豆乳類の大豆固形分の表示

は，豆乳が「8％以上」～「14％」，調製豆乳が「6％以上」

～「9％」，豆乳飲料は全て「4％以上」であり，豆乳と調

製豆乳は同じ区分内でも大豆固形分に幅が見られ，大豆

固形分の多い銘柄には「特濃」，「濃厚」，「濃い」といっ

た表示がなされる傾向があった．また，豆乳には「大豆

本来の味」，「大豆の風味」等の大豆そのものを謳う製品

が多く，調製豆乳と豆乳飲料には「すっきり」，「のみや

すい」等の飲みやすさを謳う傾向があった．

保存方法は，26銘柄中 24銘柄が直射日光や高温多湿

を避けて保存する旨の表示であり，豆乳 1銘柄と調製豆

乳 1銘柄は要冷蔵（10℃以下）であった．900mL以上の

銘柄はキャップがついた製品で，複数回にわけて飲用す

ることが想定されている製品であると考えられるが，保

存方法が要冷蔵でない銘柄も，開封後は冷蔵庫に保存し，

2，3日を目安に飲むように注意を促す表示があった．

調製豆乳と豆乳飲料には原材料として，大豆のほかに

調味料等が使用できるが，原材料欄には大豆の次に砂糖，

水あめ，糖類等が表示された銘柄が多く，飲みやすくす

るために糖類が多く使用されていることがうかがえた．

大豆の次に糖類の表示がない銘柄は，カロリーオフや糖

質オフ，「甘くない」等，カロリーや糖類の使用について

工夫がなされた製品であった．

3 大豆イソフラボン，栄養成分含有量

調査対象の豆乳類100mLに含まれる大豆イソフラボン

量（大豆イソフラボンアグリコン量）の測定結果を豆乳

の区分別に図5に示した．製品 100mLの平均含有量は豆

乳 22.6mg，調製豆乳 17.7mg，豆乳飲料 12.0mgであった．

大豆イソフラボンは豆乳類の原材料である大豆に含まれ

る成分であることから，大豆固形分が多い区分のものほ

ど平均値が大きくなったと考えられる．各区分でも大豆

イソフラボン量に差がみられるが，同じ区分内でも製品

ごとに大豆固形分に差があることや，原材料に使用した

大豆の違いによるものと推察される．アンケート調査で

は，女性の豆乳類摂取理由として「健康に良い」に次い

で「大豆イソフラボン摂取」の回答が多く，摂取方法と

しては「市販の豆乳飲料をそのまま飲む」の回答が多か

ったが，大豆イソフラボンの摂取を目的に豆乳類を摂取

するのであれば，豆乳飲料よりも豆乳や調製豆乳を選択

した方が大豆イソフラボンを摂取しやすいといえる．

●は各銘柄の測定値，◆は各区分の平均値を示す
※大豆イソフラボンアグリコンとして

図5 豆乳類 100mL中の大豆イソフラボン量

大豆イソフラボンの濃度測定値から，のみ切パックの

製品は 1パック分（120mL～330mL），900mL～1Lの蓋が

できるタイプの製品はコップ１杯（200mL）を 1食分と

して換算した 1食分当たりの大豆イソフラボン量（大豆

イソフラボンアグリコン量）を図6に示した．1食分当

たりの大豆イソフラボン量の平均値は豆乳が 43.7mg，調

製豆乳が 35.5mg，豆乳飲料が 26.9mgであった．豆乳飲

料のうち，1銘柄が突出して大豆イソフラボン量が多い

が，1パックの内容量が 330mLの製品であるため，1食

分としての大豆イソフラボン量は多い値となった．食品

安全委員会では日本人の食経験に基づき，大豆イソフラ

ボンアグリコンの安全な一日摂取目安量の上限値を 70

～75mgとしている 5）．今回調査対象とした製品には，1

食分を摂取した際に上限値を超える製品はなかった．ま

た，食品安全委員会では一日摂取目安量の上限値を設定

するにあたり，上限量 70～75mg/日は，この量を毎日欠

かさず長期間摂取する場合の平均値としての上限値であ

1：健康に良い 2：美容に良い

3：栄養価が高い 4：牛乳の代わり

5：おいしい 6：低カロリー

7：大豆イソフラボンの摂取 8：体調を整えるため

9：なんとなく 10：その他 ※

大
豆
イ
ソ
フ
ラ
ボ
ン
量
（
㎎
）

豆乳 調製豆乳 豆乳飲料
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ること，さらに，大豆食品からの摂取量がこの上限値を

超えることにより，直ちに，健康被害に結び付くという

ものではないことを強調している．そのため，今回調査

した豆乳類に加えて味噌や豆腐などの大豆製品を摂取し

ても，大豆イソフラボンが要因となって直ちに健康被害

に結び付く可能性は低いと考えられる．

●は各銘柄の換算値，◆は各区分の平均値を示す
※大豆イソフラボンアグリコンとして

図6 豆乳類1食分の大豆イソフラボン量

アンケート調査の豆乳類の摂取理由として，「健康に良

い」，「牛乳のかわり」の回答が多くみられたことから，

一般的な栄養成分としてカロリー，たんぱく質，脂質，

コレステロール，炭水化物，食塩相当量，カリウム，カ

ルシウムについて，調査対象銘柄の栄養成分表示値を普

通牛乳 6）の値と比較した（図7）．

カロリー，脂質，コレステロール，カルシウムはいず

れも豆乳類よりも牛乳の方が高い値を示した．例外とし

てカロリーと脂質を牛乳よりも多く含む豆乳 1銘柄は，

大豆特濃の製品であり，カロリーと脂質が高い値を示す

一方で，大豆イソフラボンを多く含む製品である．コレ

ステロールは調査対象とした全ての銘柄で表示値「０㎎」

で，牛乳のコレステロール 12.4g/100mLと大きな違いが

みられた．また，豆乳類は総じてカルシウムが牛乳より

も少ない傾向がみられたが，牛乳と同程度のカルシウム

を含む調製豆乳が 1銘柄あった．この製品は，原材料と

してカルシウムを使用しており，牛乳と同程度のカルシ

ウムを含む旨の強調表示をした製品であった．

たんぱく質とカリウムは豆乳類の原料の大豆に含まれ

る栄養成分であり，豆乳と調製豆乳に牛乳よりも多く含

まれていた．また，炭水化物は豆乳飲料に，食塩相当量

は調製豆乳と豆乳飲料に牛乳よりも多く含まれていた．

調製豆乳と豆乳飲料は原材料として糖類や食塩の使用が

認められており，各銘柄の原材料にも糖類や食塩の記載

があったことから，炭水化物と食塩が多い傾向になった

と考えらえた．

アンケート調査では，豆乳類の摂取理由として「健康

に良い」が最も回答者が多かった．低カロリー，低コレ

ステロール，高たんぱく質という点では一般に「健康的」

と考えられるが，糖類や食塩の摂取を控えたい消費者は

購入する豆乳類の検討が必要である．また，牛乳と含有

量に差がある傾向の栄養成分についても，製品によって

は牛乳と同程度のカルシウムを含む調製豆乳や，糖質・

カロリーオフの表示をした豆乳類があることから，消費

者は製品の表示をよく確認することで自分の目的にあっ

た製品を選択できると考えられる．

豆乳 調製豆乳 豆乳飲料

日本食品標準成分表 2020年版（八訂）普通牛乳の値を参照

●は各銘柄の表示値，…は牛乳の値を示す

図7 豆乳類100mLに含まれる栄養成分‐牛乳との比較‐

※
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まとめ

豆乳類に関するアンケート調査および静岡県藤枝市内

で市販されていた豆乳類の試買調査を実施し，以下のこ

とが明らかとなった．

1 アンケート調査の結果，93％の人が豆乳類を摂取した

ことがあり，栄養成分や味を期待して摂取しているこ

とが分かった．

2 試買調査の結果，大豆イソフラボンの濃度は豆乳，調

製豆乳，豆乳飲料の順に高かった．

3 １食分を摂取した際に大豆イソフラボンの一日摂取

目安量の上限値を超える製品はなかった．また，豆乳

類に加えて，他の大豆食品を摂取しても直ちに健康被

害に結びつく可能性は低いと考えられた．

4 食塩や糖類の摂取を控えたい消費者は，購入する豆乳

類の検討が必要である．

5 消費者はカルシウム添加，糖質オフ等製品の表示をよ

く確認することで自分にあった製品を選択できると考

えられる．

文 献

1) 豆乳類の日本農林規格，昭和 56年 11月 16日農林水産

省告示第 1800号（最終改正平成 30年 3月 29日農林水

産省告示第 683号）

2) 日本豆乳協会：豆乳生産量等調査令和３年（公表），

https://www.tounyu.jp/shared/PDF/database/seisan_rese

archR3_4.pdf

3) 尾崎巌：UHPLC用カラムWakopakUltraC18-2を使用

した大豆イソフラボン類の一斉分析，和光純薬時報，

81，2（2013）

4) 横山玲子他：味噌に含まれるイソフラボンに関する調

査について，静岡県環境衛生科学研究所報告，56，81

－85（2013）

5) 食品安全委員会：大豆イソフラボンを含む特定保健用

食品の安全性評価の基本的な考え方（2006年５月）

6) 文部科学省：日本食品標準成分表 2020年版（八訂）

- 40 -



ワサビ根茎部の糖類含量の調査

医薬食品部 食品班 山本幸，柴田紘希，小林千恵，
杉山智登勢，久松奨＊

Investigation of Sugar Content in Rhizome of Wasabi

Miyuki YAMAMOTO，Hiroki SHIBATA，Chie KOBAYASHI，

Chitose SUGIYAMA and Susumu HISAMATU

静岡県の重要な特産品であるワサビの更なる特性解明のため，根茎部における糖類含量を高速液体クロマトグラ

フ－荷電化粒子検出器を用いて定量分析した．

その結果，ワサビ根茎の甘さを構成する主要な糖類はスクロースとグルコースであり，グルコースはワサビの辛

味成分を十分に生成させた状態において顕著に増加することが明らかとなった．また，糖類含量は根茎部内において分

布に特徴があることが確認された．さらに，生育特性の異なる‘鬼緑’，‘正緑’，‘イシダル’の3品種における根茎中位

部の糖類含量を調査したところ，品種間に差があることが明らかとなった．

なお，本研究は静岡県新成長戦略研究費（世界農業遺産「静岡水わさびの伝統栽培」を発展させる種苗産業と新

栽培体系の確立）により実施した．

Key words：ワサビ，根茎，糖類，高速液体クロマトグラフ－荷電化粒子検出器

wasabi，rhizome，sugars，HPLC-CAD

はじめに

ワサビは静岡県の重要な特産品である．2018年3月には

「静岡水わさびの伝統栽培」が世界農業遺産に認定され，

静岡県産ワサビの需要が高まっている．

当研究所では新成長戦略研究「健康長寿静岡の新たな機

能性食品産業の創出」（2016年度～2018年度）において，

ワサビの辛味・機能性成分であるアリルイソチオシアネー

ト（AITC）および6-メチルスルフィニルヘキシルイソチオ

シアネート（6-MSITC）の分析法を確立 1，2)し，機能性食品

としてのワサビを模索するための基礎データの収集に貢献

した．また，2019年度からは新成長戦略研究「世界農業遺

産『静岡水わさびの伝統栽培』を発展させる種苗産業と新

栽培体系の確立」において，AITCおよび 6-MSITCの分析

技術を活かし，高付加価値ワサビの開発等に寄与している．

ワサビの品質は，大きさ，色，形状等の外観品質と辛味，

香り，甘み，粘り等の内容（すりおろし）品質により評価

される．これらの評価項目のうち，辛味や香り成分はワサ

ビに特徴的な成分として注目度が高く，従前から定量的な

調査がなされてきた．一方，ワサビに含まれるグルコース

などの甘味成分は，辛味をより鮮明にしたり，アクなどの

苦味を和らげたりすることで，ワサビのおいしさを引き立

たせるのに重要な成分であると考えられるが，その含量に

ついて定量的な調査はされていない．そこでワサビの甘み

の特性を明らかにするために，高速液体クロマトグラフ

（HPLC）－荷電化粒子検出器（CAD）を用いてワサビ根茎

の糖類含量を調査したので報告する．

試料および方法

1 試料

ワサビは静岡県伊豆市吉奈の伊豆農業研究センター試験

圃場で栽培された水ワサビの根茎を用いた．検体を液体窒

素で凍結後，粉砕機（A11，IKA社製）で粉砕したものを試

料とした．

2 試薬等

D(-)-フルクトース，D(+)-グルコース，スクロースおよび

D(+)-マルトース一水和物は富士フイルム和光純薬(株)製，水，

メタノールおよびアセトニトリルはLCMSグレードを用いた．

3 方法

1) 試料溶液の調製

凍結粉砕した試料を遠沈管に1.0g採取し，すみやかに70％

メタノール10mLを加え激しく振とう後，遠心分離（1,630×g，

15分間，5℃）した．上清を採取し，残渣に70％メタノールを

静岡県環境衛生科学研究所報告 No．64 41-45 2021

Bulletin of Shizuoka Institute of Environ．and Hyg,

静岡県環境衛生科学研究所

(〒426-0083，藤枝市谷稲葉232-1)

Shizuoka Institute of Environment and Hygiene

(232-1，Yainaba，Fujieda，426-0083，Japan)

＊：農林技術研究所伊豆農業研究センター
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10mL加え，激しく振とう後，同様に遠心分離した．これをも

う一度繰り返した．すべての上清をあわせ，70％メタノールで

40mLに定容したものを0.45μmメンブランフィルタでろ過し，

試料溶液とした．

2) 標準溶液の調製

フルクトース，グルコースおよびスクロースは10mgを正確

に量り取り，70％メタノールで全量を10mLとし，1,000μg/mL

の標準溶液とした．マルトース一水和物は10.5mg（マルトー

スとして10mg）を正確に量り取り，70％メタノールで全量を

10mLとし，1,000μg/mLの標準溶液とした．これらを70％メ

タノールで適宜希釈し，混合標準溶液を調製した．

4 装置および測定条件

1) 装置

高速液体クロマトグラフはU3000 HPLC（Thermo Fisher

Scientific社製），検出器は Corona Veo RS（Thermo Fisher

Scientific社製）を用いた．

2) HPLC条件

カラム:HILICpak VG-50 4E（φ4.6mm×250mm，粒子径5μm，

Shodex社製）

移動相:A液（水），B液（アセトニトリル），C液（メタノ

ール）

グラジエント条件（A:B:C(分)）：10:85:5(0)→10:85:5(10)

→15:80:5(20)→25:70:5(30)→50:45:5(31)→50:45:5(40)

流速:1.0mL/分

カラム温度:60℃

注入量:10μL

3) CAD条件

ドライングチューブ温度:45℃

5 ワサビ根茎の糖類部位別分布

試料は2021年8月中旬に収穫した‘鬼緑’3株（根茎新鮮

重94～107g）を分析に供試した．ワサビ根茎を茎葉側から上

位部，中位部，下位部に3等分し，さらに形成層内部と形成層

外部に分けて細切した6部位（図1）について糖類含量を測定

し，3株から得られた測定値の平均値を算出した．

また，AITCに代表されるワサビの辛味成分であるイソチオ

シアネート（ITC）類は，そのままの状態でワサビ中に存在し

ているわけではなく，すりおろすことによって細胞が破壊され

るとミロシナーゼとカラシ油配糖体が反応し，ITC類とグルコ

ースが生成する．喫食時と同様にワサビの辛味成分を十分に生

成させた状態での糖類含量を調査するため，前述した6部位に

ついて凍結粉砕後抽出前に37℃10分間インキュベートする工

程 1)を追加したものについても糖類含量を測定し，インキュベ

ート無しの場合と比較した．

6 ワサビ根茎中位部の糖類含量の品種間差

試料は2021年12月下旬に採取した‘鬼緑’，‘正緑’，‘イシ

ダル’の3品種（三好アグリテック(株)のメリクロン苗から栽

培，定植後12ヶ月）を用いた．ワサビ根茎の形成層内部と形

成層外部を合わせた中位部における糖類含量を測定し，各糖成

分についてWelchの検定により比較した．前処理はインキュベ

ート無しとインキュベート有りの両法を行った．

図1 測定部位

結 果

1 糖類部位別分布

糖成分ごとの根茎部位別含量および平均値を図2に示し

た．インキュベート無しの場合，いずれの部位においても

スクロースの含量が最も高く，次にグルコースが高かった．

インキュベート有りの場合は，形成層内部ではスクロース

含量が高く，次にグルコースが高かったが，形成層外部で

はグルコースが高く，次にスクロースが高かった．各糖成

分の部位別分布は以下のような特徴がみられた．

1) フルクトース

インキュベート無しの場合，フルクトースは形成層内部

では根茎下位部が0.98mg/gと最も高かった．形成層外部は

0.05～0.10mg/g含まれ，上中下位部の含量に差はみられな

かった．インキュベート有りの場合は形成層外部が0.13～

0.21mg/gとなり，インキュベート無しと比較すると増加傾

向にあった．形成層内部はインキュベート無しと大きな差

はなく，根茎下位部が最も高かった．

2) グルコース

インキュベート無しの場合，グルコースは形成層内部で

0.62～1.38mg/g，形成層外部で 1.38～1.81mg/gであり，上

中下部位の含量に差はみられず，形成層内部より形成層外

部で含量が高い傾向にあった．インキュベート有りの場合

は形成層内部が 1.48～2.12mg/g，形成層外部が 7.83～

10.48mg/gであり，インキュベート無しに比べ，いずれの部

位においても含量が増加し，特に形成層外部のグルコース

含量は上中下位部のすべてにおいてインキュベート無しの

約5～6倍に増加した．

3) スクロース

インキュベート無しの場合のスクロース含量を部位別に

比較すると，上中下の各位部では形成層内部より形成層外

形成層内部（a,b,c）
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■上位部・形成層内部（a） ◆中位部・形成層内部（b） ▲下位部・形成層内部（c）

□上位部・形成層外部（d） ◇中位部・形成層外部（e） △下位部・形成層外部（d） －平均値（n=3)

図2 ワサビ根茎部における部位別糖類含量

部で含量が高く，形成層内部および外部ごと上中下位部を

比較すると根茎上位部より下位部ほど高い傾向がみられた．

特に根茎下位部は形成層外部で8.59mg/gと含量が最も高く，

形成層内部と著しい差がみられた．インキュベート有りの

場合はインキュベート無しと比較するといずれの部位にお

いても減少傾向にあった．部位別含量は形成層内部より形

成層外部で高く，根茎上位部より下位部で高い傾向はイン

キュベート無しと変わらなかった．

4) マルトース

インキュベート無しの場合，マルトースは形成層内部の

上位部では 3株中3株，中下位部では 3株中 2株が定量限

界（0.20mg/g）未満となった．形成層外部は0.24～0.43mg/g

であり，上位部より下位部で低い傾向にあった．インキュ

ベート有りの場合は形成層内部で 0.29～0.58mg/g，形成層

外部で0.58～0.90mg/gであり，形成層内部より形成層外部

で高い傾向がみられた．形成層外部はインキュベート無し

と比較すると2倍程度に増加した．

2 ワサビ1本あたりの含量

各部位の重量と部位別含量からワサビ 1本（100g）あた

りの含量を算出し，3株から得られた含量の平均値および標

準誤差を表1に示した．ワサビ1本に含まれる糖は，多い

方から順にスクロース608.5mg，グルコース126.8mg，マル

トース20.6mg，フルクトース18.9mgであった．インキュベ

ート工程を追加した場合は，多い方から順にグルコース

640.9mg，スクロース541.1mg，マルトース63.3mg，フルク

トース23.7mgであった．

表１ ワサビ1本あたりの糖類含量（mg/100g）

(各部位の新鮮重(g)×含量(mg/g))の総和/根茎全体の新鮮重(g)×100(g)

3 ワサビ根茎中位部の糖類含量の品種間差

供試した3品種における採取時の根茎部の生育状況を表2

に，根茎中位部における糖類含量および平均値を図3に示

した．

生育状況は極早生品種である‘鬼緑’が最も根茎新鮮重が

大きく，つづいて早生品種である‘イシダル’，中生品種であ

る‘正緑’の順であった．

根茎中位部のフルクトース含量はインキュベート無しの

場合，‘イシダル’が0.32mg/gで最も高く，ついで‘鬼緑’

0.27mg/g，‘正緑’0.08mg/gであった．‘イシダル’および‘鬼

緑’は‘正緑’より有意に高かった（p<0.05）．インキュベー

ｲﾝｷｭﾍﾞｰﾄ ﾌﾙｸﾄｰｽ ｸﾞﾙｺｰｽ ｽｸﾛｰｽ ﾏﾙﾄｰｽ

無 18.9±0.7 126.8±26.2 608.5±24.9 20.6±3.8

有 23.7±0.1 640.9±4.6 541.1±31.6 63.3±5.1
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ト有りの場合も同様の結果となった．

グルコース含量はインキュベート無しの場合，品種間に大き

な差はみられなかった．インキュベート有りの場合は‘鬼緑’

が7.81mg/gで最も高く，次いで‘正緑’6.29mg/g，‘イシダル’

5.50mg/gの順であった．‘正緑’と‘イシダル’に比べ，‘鬼

緑’が有意に高かった（p<0.05）．

スクロース含量はインキュベート無しの場合，‘鬼緑’が

12.85mg/gで最も高く，次いで‘正緑’11.71mg/g，‘イシダル’

10.82mg/gの順であったが，品種間に有意差はみられなかった．

インキュベート有りの場合も同様の結果となった．なお，イン

キュベート無しの場合に‘鬼緑’および‘イシダル’で1株ず

つ突出した高値を示すものがあり，同株はインキュベート有り

の場合も品種内で最高値を示した．また，‘イシダル’でスク

ロース含量の最高値を示した株は，インキュベートの有無にか

かわらずフルクトース，グルコースでも品種内で最高値を示し

た一方，インキュベート有りの場合のマルトース含量は品種内

の最低値を示したが，同株の生育状況は品種内で平均的であり

大きな特徴はみられなかった．

マルトース含量はインキュベート無しの場合，‘鬼緑’で5

株中3株，‘正緑’および‘イシダル’は5株中5株が定量限

界（0.20mg/g）未満となった．インキュベート有りの場合は‘イ

シダル’が0.89mg/gで最も高く，次いで‘正緑’0.73mg/g，

‘鬼緑’0.53mg/gの順であった．‘イシダル’および‘正緑’

は‘鬼緑’より有意に高かった（p<0.05）．

表2 ワサビの品種別における採取時の生育状況（n=5）

2021年12月下旬採取．定植から採取までの期間はいずれも12ヶ月．

平均±標準誤差 .

考 察

ワサビに含まれる特徴的な成分として辛味および香り成

分は注目度が高く，従前より定量的な調査が行われてきた

が，甘みを構成する糖類についてはこれまでに定量的な調

査の報告はなかった．今回，ワサビのおいしさを評価する

うえで重要な甘みの特性を明らかにするため，ワサビに含

まれる糖類の定量分析を行った．

これまでのワサビの辛味成分の調査では，葉，葉柄，根

茎および根の部位別で含量に差があり 1)，さらに根茎部内に

おいても含量に分布があることが判っている 3)．そこで糖類

においても根茎部内で部位別分布があるか調査した．

今回部位別分布の調査に供試した品種‘鬼緑’では，試料

品種 根茎部新鮮重(g) 根茎長(cm)
根茎中位部の

最大径(cm)

鬼緑 63.0±4.3 8.7±0.4 3.4±0.2

正緑 38.6±2.7 6.4±0.3 2.9±0.0

イシダル 42.4±2.4 7.6±0.3 2.9±0.0

図3 ワサビの品種別の根茎中位部における糖類含量

異符号間（a，b）（A，B）に5％水準で有意差あり.

－は平均値を示す(n=5).

を凍結粉砕後ただちに処理した場合，すべての部位においてス

クロースの含量が高かった．また，部位別差があり，形成層内

部より形成層外部に，上位部（茎葉側）より下位部（根側）に

多く含まれる傾向にあり，特に根茎下位部の形成層外部で最も

鬼緑 正緑 イシダル 鬼緑 正緑 イシダル

インキュベート無 インキュベート有
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鬼緑 正緑 イシダル 鬼緑 正緑 イシダル
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含量が高いことが明らかとなった．

凍結粉砕後抽出前にインキュベート工程を追加した場合，各

部位のグルコースが増加し，特に形成層外部でグルコースが約

5～6倍に増加した．荒川ら4)はワサビに最も多く含まれるカラ

シ油配糖体であるシニグリンの含量およびシニグリンが分解

されて生成する ITC類の一つであるAITCの生成量は，根茎

外層部で高く中心部で低いと報告している．また，ミロシ

ナーゼは表皮および維管束に多く，髄では活性が認められ

ないとの報告 3)があることから，形成層外部でのグルコース

の顕著な増加はミロシナーゼの作用により，カラシ配糖体

が分解され ITC類とグルコースが生成したためと考えられ

た．

この酵素反応によるグルコースの顕著な増加は糖類総量

および組成比に大きく影響するためワサビ喫食時の甘さに

関与していると考えられることから，ワサビの内容品質の

評価にはインキュベート工程を加えた前処理方法による糖

類含量を用いることが重要であると思われる．

一方，ワサビ根茎におけるフルクトースおよびマルトー

ス含量はインキュベートの有無にかかわらずいずれも低い

ことが判った．ワサビにはミロシナーゼの他に著量のβ-ア

ミラーゼが含まれており，その活性は根茎中央部が最大で，

根茎上位部，下位部の順であるとの報告がある 5)．インキュ

ベート有りの場合，β-アミラーゼによりデンプンが分解さ

れマルトースが顕著に増加すると予想されたが，今回の調

査では根茎中位部の形成層外部でもインキュベート無しの

2倍程度であった．

ワサビと同じアブラナ科の大根では糖類含量に季節変動

や品種間差があるとの報告がある 6，7)．ワサビにおいても糖

類の組成比や含量は品種や収穫時期などによって異なる可

能性があるため，同時期に定植・採取された生育特性の異

なる 3品種について糖類含量を測定し品種差の有無を調査

した．糖類の部位別分布の調査結果から，糖類含量には分

布があることが明らかとなったため，品種間差を比較する

には測定部位を統一する必要がある．そこで今回は形成層

内部および外部を含めた根茎中位部を供試部位として測定

した．供試した 3品種の根茎における糖類含量は，品種間

差があることが明らかとなった．採取時の根茎部新鮮重お

よび根茎長は，極早生で根茎の太りが良い品種である‘鬼

緑’が最も大きく，早生品種である‘イシダル’，中生品種

である‘正緑’の順で，生育特性をよく表現していた（表2）．

一方，糖類含量は高い方から，フルクトースは‘イシダル’，

‘鬼緑’，‘正緑’，グルコースおよびスクロースは‘鬼緑’，

‘正緑’，‘イシダル’，マルトースは‘イシダル’，‘正緑’，

‘鬼緑’の順であり，いずれも根茎重および根茎長との相

関はみられなかった．このことから，糖類含量の品種間差

はワサビの生育特性以外の要因によるものと考えられた．

まとめ

ワサビ根茎の甘さを構成する主要な成分はスクロースと

グルコースであり，その含量には部位別分布があることが

明らかとなった．また，37℃10分間のインキュベート後に

抽出を行った場合，形成層外部のグルコースが顕著に増加

することが分かった．このことから，ワサビの甘みの評価

は測定部位を統一すること，インキュベート（酵素反応）

工程を加えた前処理法にて含量を測定することが重要であ

る．

今回，‘鬼緑’，‘正緑’および‘イシダル’の3品種にお

いて根茎中位部の糖類含量を比較したところ，品種間差が

あることが明らかとなった．糖類含量は，品種の他にも栽

培地，栽培期間，定植・収穫時期等により変動する可能性

がある．これらの要因による糖類含量の違いを明らかにす

ることにより，ワサビの品種開発や品質評価に役立ててい

けると考える．
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はじめに

大気汚染物質である光化学オキシダント(Ox)は,

大気中の窒素酸化物(NOx)や非メタン炭化水素

(NMHC)等の揮発性有機化合物が紫外線による光化学

反応を起こすことにより生成し, ヒトへの健康被害

等を引き起こす.本県を含めた全国の多くの自治体

では, 県民への Ox 予測情報提供のため, Ox 濃度が

高くなりやすい初夏から早秋にかけて, 当日の Ox

濃度予測が行われている.このOx濃度予測の自動化,

予測精度の向上を目的に, 「Ox 濃度予測」を行う人

工知能(AI)の試作品を作成した.

本研究では, AI開発に汎用されるプログラミング

言語の Python による AI 開発および統計解析に特化

した R言語(以下, R)による統計解析を行った.本稿

では, R によるアルゴリズム選定およびデータセッ

トの特徴量検討の過程を報告する.

方法

1 開発環境マシンスペック

Python による AI 開発並びに R によるアルゴリズ

ム選定およびデータセット中の特徴量検討に用いた

PCは, CPU:Intel(R)Core(TM)i7-10510U(定格クロッ

ク周波数 1.80GHz, 最大クロック周波数 4.90GHz),

メモリ:16GB, OS:windows10 Home 64bit, 外部 GPU

なしを使用した.

2 AI の予測に用いるデータセット構築

大気中 Oxの生成には, 原因物質である NOx, NMHC

等の大気汚染物質濃度と, 日射量, 日照時間, 温度,

気圧, 風向および風速等の気象条件が関係する.

今回, AI による学習精度向上のため, 不要とな

り得る特徴量を削減することを目的に, 3 つの統計

解析手法を用いて高濃度 Ox 生成に寄与するファク

ターの解析を行った.

なお, 解析に用いたデータセットは, Ox の他地

域からの移流が少ない静岡市常盤公園の一般環境測

光化学オキシダントの当日濃度予測への機械学習の適用

大気水質部 大気騒音環境班 小田祐一

Application of machine learning to same-day forecast of oxidants concentration

Yuuichi ODA

大気汚染物質である光化学オキシダント(Ox)は, 大気中の窒素酸化物(NOx)や非メタン炭化水素(NMHC)等の

揮発性有機化合物が紫外線による光化学反応を起こすことにより生成する. Oxの当日濃度の予測は, Oxが上昇し

やすい初夏(5月)から早秋(9月)にかけて, 特に休祝日における自治体によるOx注意報等発令に係る監視体制構

築に重要である.しかし, Oxはその反応機構が複雑で, 濃度上昇の要因が気象条件, 大気汚染物質濃度等複数あ

り, 古典的統計解析手法では予測モデルの構築が困難であった.そこで今般, Ox の濃度のランク予測を当日午前

10時までに行う人工知能(AI)の開発を試みた.この AIは, 気象データ及び大気汚染物質濃度を学習データとし,

予測に用いるアルゴリズムをクラス分類手法であるサポートベクターマシン(Support Vector Machine:SVM)とし

た.今回の検証では試験的に, 一日のうちの最高濃度(日最高濃度)が 80ppb 以上となった場合を高濃度日(Aラン

ク)と定義し, それよりも低い場合を低濃度日(Bランク)と定義した.検討の結果, NOx, 気温, 風速, 日射量, 日

照時間, 海陸風6特徴量をデータに用い, SVMのパターン認識手法を多項式カーネルにより分類する場合が最も

精度が高いことがわかった.
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定局の大気常時監視データおよび静岡気象台の気象

データを用いて構築した.解析対象期間は 2016 年か

ら 2020 年の間の 5 月から 9 月までとし, 基本デー

タは 1 時間値とした. 

以下, 相関行列の作成および主成分分析による解

析には, 統計解析ソフトウェア R4.0.3 を用いた. 

1) Ox パーセンタイル区間と各特徴量の関連 

Ox 濃度と, NOx, NMHC, 温度, 日射量, 風速, 現

地気圧との関連性を調べるために, 各特徴量の 5 時

から 18 時までの１時間値の平均値を, 10 パーセン

タイル区間毎に区分けし, その平均値を求めた.こ

の際, Ox 日最高値に対応する NOx, NMHC, 温度, 日

射量, 風速, 現地気圧の平均値を求め, 2 次元平面

にプロットした 1). 

2) 相関行列 

Ox 日最高値と, NOx, NMHC, 温度, 日射量, 日照

時間, 風速, 海陸風の有無, 現地気圧についての関

連性を, 相関係数を用いて数値化した.データは, 5

時から 18 時までの１時間値の積算値とした. 

ここで, 海陸風(夜間は陸から海へ, 日中は海か

ら陸へ吹く風)の有無を検討したのは, 一般に, Ox

高濃度日は海陸風の出現が認められる知見によった

2),3). 

3) 主成分分析 

 2)で検討した大気汚染物質および気象データと, 

Ox 濃度のランクとの関連性を調べるため, 主成分

分析を行った.ここでは, Ox 高濃度を日最高値

90ppb 以上とし, 「A ランク」と表記した.また, 

90ppb より低値日を「B ランク」と表記した. 

主成分分析は, 多変量データを少ない変数に縮約

してデータを分析する手法で, 今回は 2 変数に縮約

して解析を行った.今回, 第一主成分と第二主成分

のスコアをグラフ化したスコアプロットと, 縮約し

た各成分に対し,各変数のうちいずれが最大の影響

を与えているか示す負荷量プロットいずれも描写し

たバイプロットを用いた.  

 

3 機械学習アルゴリズムの選定 

AI は, 深層ニューラルネットワークを用いたデ

ィープラーニングによるものと, その他の機械学習

手法がある.本研究では, 後者の手法として, 50 程

度の少ないデータセットで最も予測精度が高いとさ

れる「サポートベクターマシン:Support Vector 

Machine(SVM)」の解析結果について言及する. 

本アルゴリズムで, 与えられた複数特徴量のデー

タから, Ox 濃度が「高くなるか」「低くなるか」の

クラス識別が可能となる.SVM の中にも, カーネル

法(クラス分類に用いるパターン認識手法)が複数あ

り, 本稿では, 「線形カーネル」「多項式カーネル」

「ガウシアンカーネル」の 3 手法の精度を比較した.  

データは方法 2と同様に, 5時から 18時までの１

時間値の積算値とした.実際の当日予測は, 午前 10

時の時点で行うため, 気象データは天気予報の数値

データを代入, 常時監視データは AI による時系列

予測値代入を想定した.なお, 現行の Ox 濃度予測は

100ppb 以上を高値としている.本研究では, Ox 日最

高値が, 80ppb 以上または 90ppb 以上を A ランクと

した場合の 2 通りで検討し, いずれもデータセット

数は 50 とした. 

また, データセットの特徴量数は, 方法 2 までの

検討結果で不要と思われた項目を削減して, 予測精

度の推移を比較した.学習方法は, データの 75%を

学習用, 25%を検証用として, 学習回数は 5 回に設

定した.本解析にも方法 2 と同様に, R(4.0.3)を用

いた. 

 

結果 

1 Ox パーセンタイル区間と各特徴量の関連 

 本解析で検討した, NOx, NMHC, 温度, 日射量, 

風速, 現地気圧のうち, 日射量は Ox 濃度が高パー

センタイル領域になるに従い対応する日射量の数値

も増加する傾向がみられ, NOx も同様に緩やかな増

加傾向にあった. 

気温, 風速は高パーセンタイル領域で, 低パーセ

ンタイル領域と比較し, 若干の数値の低下がみられ

たが, NMHC, 現地気圧と Ox 濃度パーセンタイル間

で関連性は見られなかった(図１). 
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図１ Ox パーセンタイル区間と各特徴量の関連 

 

2 相関行列 

 本解析で Ox 日最高値と各特徴量の相関は, 日射

量および日照時間との相関係数がそれぞれ 0.33 と

0.3 であり, 弱い相関がみられた.現地気圧および

NMHC は相関係数がそれぞれ 0 と 0.01 であり, 極め

て低い値であった(図 2). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 Ox と各特徴量の相関係数比較 

 

3 主成分分析 

 本解析の結果, 第一主成分(PC1)と第二主成分

(PC2)の寄与率がそれぞれ 32.8%と 17.4%であり, こ

れらはそれぞれ, データ全体を 32.8%, 17.4%説明

できることを意味する.「日射量」「日照時間」「海陸

風の有無」に関するベクトル方向から, 第一主成分

に関しては, これら 3 項目が大きく影響を及ぼして

いることが示唆された(図 3). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 主成分分析の結果 

 

4 機械学習アルゴリズムの選定 

今回検討の, 「線形カーネル」「多項式カーネル」

「ガウシアンカーネル」3 手法について AI による予

測精度を比較した(表 1).特徴量は結果 3までのデー

タから, 表１下に記した項目とした.まず, 80ppb以

上を A ランクとした場合, 3 つのカーネル法とデー

タの特徴量数を検討した.今回, データセットの特

徴量として検討した NOx,NMHC,気温,日照時間,風速,

現地気圧,日射量,海陸風の 8項目うち, Ox日最高値

と相関の低かった現地気圧, NMHC, 気象データおよ

び, 主成分分析の結果, 類似性の高い特徴量であっ

た日照時間の順に特徴量数を漸減させた.このよう

に特徴量数を 8 項目から 5 項目に, 相関係数の低い

順から漸減させた結果,NOx,気温,日照時間,風速,日

射量,海陸風 6 項目における精度が最も高かった. 
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適用したカーネルについては, 特徴量数 6 のデー

タを多項式カーネルで分類した際, A ランクの的中

率は 92%であり, B ランクと予測して実際は A ラン

クであったデータは 1 つのみで, より安全性の高い

予測結果となった.次に, 90ppb以上を Aランクとし

た場合, Aランクの的中率が 0%から 100%とばらつき

が極めて大きかった(データ省略). 

 

表１ 80ppb 以上を A ランクとした場合の的中率 

（全データ：A が 25data, B が 25data） 

 8 特徴量 7 特徴量 6 特徴量 5 特徴量 

線形 79%(77%) 88%(84%) 75%(88%) 62%(58%) 

多項式 79%(73%) 75%(69%) 92%(92%) 58%(55%) 

ガウシアン 67%(66%) 75%(69%) 75%(88%) 75%(69%) 

※全体的中率(A 的中率) 

8 特徴量:NOx,NMHC,気温,日照時間,風速,現地気圧,日射量,海陸

風 

7 特徴量:NOx,NMHC,気温,日照時間,風速,日射量,海陸風 

6 特徴量:NOx,気温,日照時間,風速,日射量,海陸風 

5 特徴量:NOx,気温,風速,日射量,海陸風 
 

考察 

1 AI の予測に用いるデータセット構築 

 一般に, AI による学習・予測を行う際には,「訓

練データ」で学習し, 「テストデータ」で予測を行

う.この際, 読み込むデータの特徴量数が多い場合, 

すなわち, モデルが複雑である場合は訓練データに

過剰適合する「過学習」を起こし, 予測精度の低下

を招く.また, データが単純すぎる場合も「過小適

合」により予測精度の低下を招くため, 「適切な複

雑さ」を持ったデータセットを構築する必要がある. 

今回検討した特徴量のうち, 大気汚染物質のデー

タは NOxと NMHCであったが, NMHC は Oxパーセンタ

イル区間との関連, 相関係数, 主成分分析いずれの

解析手法でも, Ox日最高値と関連があるとはいえな

かった.SVM の精度に関しても, データセット中か

ら NMHC の項目を削除した場合, 精度の向上がみら

れた.この結果の解釈に関し, 大気中 NMHC について, 

Ox 生成には, 人為由来のものより, 反応性の高い

植物由来の揮発性有機化合物が相当寄与しているこ

とが知られている 4).このような, 既存機器で検知

できていない揮発性有機化合物の影響を考慮できて

いないことが, 本結果の一因であると考えられた.  

なお, NMHC が Ox 日最高濃度と相関が低かったの

は, 静岡市における地域特性の可能性があり, 大気

中に人為由来の揮発性有機化合物の割合の多い富士

市等では異なった挙動を示す可能性がある. 

気象データの中で, 現地気圧の特徴量を検討した

理由は, 大気汚染物質の滞留に影響し得る評価地点

での大気安定度を反映することを期待したからであ

ったが, Ox日最高値との相関係数は 0であり, 他の

解析手法でも関連性はみられなかった.実際, SVMの

精度に関しても, NMHC と同様に, データセット中

から現地気圧の項目を削除した場合, 精度の向上が

みられた.しかし, 大気安定度は大気汚染物質の局

地的な生成要因として非常に重要と考えるため, 評

価地点での大気安定度を反映させる他特徴量を評価

する必要がある. 

 

2 機械学習アルゴリズムの選定  

 本解析の結果で, 少なくとも 80ppb 以上の日最高

値を予測する場合においては, データセット構築時

の特徴量数削減が有効であり, 予測的中率からも, 

採用したアルゴリズムが適切であると考えられた.

しかし, 90ppb 以上の分類では, 全データ数に対す

る A の割合が非常に低いことに起因し, 的中率のば

らつきが大きかったため評価不能であった.SVM に

よりクラス分類を行う場合, 検出対象のデータ(本

稿では 90ppb 以上の A ランクがあたる)は全データ

のうち 1/2 ないし 1/3 の比率にするのが一般的であ

る. 80ppb以上を Aランクとした場合, 全 50データ

セット中の A ランクのデータセット数は 25 であっ

た.しかし, 今回解析の対象とした地点および期間

では 90ppb 以上のデータが 50 データセット中 8 デ

ータと, 十分ではなかった.今後, 採用するデータ

の範囲を時間的にさらに遡り, A の母数を増やすこ

と, データセット中の A の最適比率の模索等を通じ

改善を図りたい. 
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まとめ 

今回行った, データセットの特徴量数検討および

カーネル法選定結果の範囲では, NOx, 気温, 風速, 

日射量, 日照時間, 海陸風 6 特徴量で構築したデー

タセットを多項式カーネルによる SVM で予測するこ

とが, 最も精度が高いことがわかった. 

この考察として, 特徴量ついては, Ox 日最高値

が高値になることに寄与すると考えられたものを選

定することが重要であった.また, 予測アルゴリズ

ムを SVM とした場合, Ox日最高値の A, B いずれか

のランク分類は多項式カーネルが最も精度がよかっ

た。これは, Ox の濃度変化が原因物質に対し, 非線

形的に変化することから, 分類も非線形的に行うこ

とが有効と考えられた. 

本研究のような, SVMのような機械学習手法では, 

データセットに用いる項目を選別する必要があった.

今回のように, 目的変数に対する相関係数の評価に

よる特徴量の選別は手法の一つとして有効であると

考えられた.  
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はじめに

環境基本法（平成 5年法律第 91号）第 16条第１項で

定められた航空機騒音に係る環境基準について，空港周

辺での騒音測定により達成状況を把握するため、航空機

騒音測定は行われている．

測定における航空機騒音は，対象とする空港において

離陸又は着陸する航空機による騒音のことを指し，測定

により得られたデータについては，評価を行う上で対象

とする空港に由来する航空機騒音か否かを判定すると同

時に，鳥の鳴き声や自動車騒音等の暗騒音による影響を

確認する必要がある．そのため，作業者はフライトログ

との照合や録音データの実音聴取等により音源の識別を

行うが，データ量は膨大であり，識別作業には多大な労

力を要する．さらに，識別作業に人の手が入ることはデ

ータ精度のばらつきが生じる要因となる．

音源を自動的に識別することができれば，作業者の負

担軽減につながり，作業者によるばらつきもなくなると

考えられるが，深層学習を利用しての研究事例 1，2）は少

ない．そこで，航空機騒音測定に係る識別作業について，

当所が過去の航空機騒音測定で取得した録音データをス

ペクトログラム画像に変換し，AIとして畳み込みニュー

ラルネットワーク（CNN）を用いての検討を行ったので

報告する．

方 法

1 データセットの構築

1) 録音データ

平成 30年度および平成 31（令和元）年度の航空機騒

音測定により取得した，富士山静岡空港周辺 4地点（表

1）のデータを使用した．

それぞれの録音データは，航空機自動監視装置から得

られた暗騒音より 10dB以上大きいもので，1件毎の録音

データの長さは 5秒である．

2) アノテーション

航空機騒音測定・評価マニュアル 3）に示された，評価

の対象とする航空機騒音（以下「評価対象航空機騒音」

表1 使用した録音データの航空機騒音測定地点

空港からの方角 備考

北 飛行経路側方

西北西 飛行経路直下

東南東 飛行経路直下

南 飛行経路側方

AIを用いた航空機騒音識別の検討

大気水質部 大気騒音環境班 山口智久，田村克浩

Examination of identification by AI in aircraft noise

Tomohisa YAMAGUCHI and Katsuhiro TAMURA

航空機騒音測定において，人の手で実施する実音聴取等による音源識別は多くの時間と労力を要する．さ

らに，識別作業に観測者の主観が入ることは，精度にばらつきが生じる要因となる．それらの課題を解決し，作

業者の負担を軽減する方法として，音源の自動識別について，当所が過去の航空機騒音測定で取得した録音デー

タを使用し，AIとして畳み込みニューラルネットワーク（CNN）を用いた検討を行った．

その結果，適した epoch数の条件であれば，学習・評価に使用する画像は，サイズの大小，RGBカラーか

グレースケールかに拘わらず，90%以上の識別精度となることが判明した．また，今回使用したCNNモデルで，

RGBカラー，128×96ピクセルの条件では正解率が 95.6%となり，作業者の負担軽減へ応用できることが示唆され

た．

Key words: 航空機騒音測定，実音聴取，音源識別，畳み込みニューラルネットワーク

Aircraft noise measurement,recorded sound listening ,sound source identification, convolutional neural network
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という）と「それ以外の騒音」に分類してラベルを付与

した．分類作業は実音聴取及び過去の測定結果資料によ

り行い，「それ以外の騒音」については「評価対象航空機

騒音」と同数とするようランダムに抽出した．

3) 録音データの画像への変換

短時間フーリエ変換により，各録音データの特徴（周

波数・時間・振幅）を持つスペクトログラム画像を作成

した．

2 AI による音源識別の検討

今回の検討では，AIとして画像の識別で高い性能を示

すCNNを使用した．

また，CNNモデルによる評価において識別精度の高い

画像の条件を検討するため，RGB カラー画像および

NTST加重平均法により変換したグレースケール画像を

用いた．画像サイズについては，32×24，64×48，96×

72，128×96および 256×192ピクセルの 5種類を使用し

た．また，今回の検討では，CNNモデルとして中間層の

数や畳み込み層での出力枚数等を変化させた 9パターン

を試みた．

結果および考察

1 データセットの構築

富士山静岡空港周辺 4地点で取得した録音データにつ

いて，5548件分の正解ラベルを付与し（表2），スペクト

ログラム画像を作成した（図1）．分類したデータのうち，

80%（4438枚）を学習用データ，20%（1110枚）を評価用

データとして使用した．

2 AI による音源識別の検討

RGBカラー画像とグレースケール画像，またサイズの

違う 5種類の画像，合計 10種類のスペクトログラム画像

について，複数の CNNモデルを用いて学習・評価した

結果の一例を図2，図3に示す．

図2より画像サイズが小さくなるほど，画像識別精度

の向上には多くの学習回数が必要になることがわかった．

図3は best epoch数の条件で，画像サイズを変更した

場合及びカラー画像とグレースケール画像の違いによる

正答率を示している．画像サイズが小さくなるに従い情

報量が減少すること．また，赤（256階調），緑（256階

調），青（256階調）により色を表現している RGBカラ

ー画像に比べ，0（黒）～255（白）の 256階調で表現さ

れるグレースケール画像の方が 1/3に情報量が減少する

ことから正答率が低下すると予測されたが，best epoch

数の条件では「評価対象航空機騒音」の識別においては

大きな違いは見られず（図3），90%以上の正解率を示し

た．このことについて今回検討したすべての CNNモデ

ルで同様の傾向が見られた．

表2 正解ラベルを付与した各測定地点のデータ数

空港からの方角
評価対象

航空機騒音
それ以外の騒音

北 460 460

西北西 157 157

東南東 1127 1127

南 1030 1030

図1 スペクトログラム画像の一例

（RGBカラー，左：航空機騒音，右：鳥の鳴き声）

図2 画像の違いと best epoch数の関係

〇 カラー画像 △ グレースケール画像

図3 best epoch数での画像の違いと正解率の関係

〇 カラー画像 △ グレースケール画像

- 52 -



以下に，今回検討した CNNモデルの内、最も正答率

の高かった，RGBカラー，128×96ピクセルの画像を使

用した 3層のCNNモデル（表3，図4）による結果（表

4）を示す．

正答率：(TP+TN)/(TP+FP+TN+FN)=0.956

適合率：(TP)/(TP+FP)=0.951

再現率：(TP)/(TP+FN)=0.962

F値：(2×TP)/(2×TP+FN+FP)= 0.956

図4 CNNモデルの概要

表4から TP：FN≒25：1であることがわかる．これは、

正解データの「評価対象航空機騒音」に対し、予測を外

した値(とりこぼし）が3.8%であることを示しており、

航空機騒音測定・評価マニュアル 3，4）に示される，航空

機騒音測定の評価量である Ldenの算出にあたり，評価

への信頼性は変わらないと考えてよいとされている日単

位の欠測率が 10%未満にみなせると考えられる。実際に

は，測定地点における航空機騒音の発生頻度や個々の単

発騒音暴露レベル等の条件によって変わってくること，

本来は「評価対象航空機騒音」よりも「それ以外の騒音」

の方が多い等のことから一概には言えないが，CNNモデ

ルが「評価対象航空機騒音」と予測したものだけ実音聴

取した場合でも評価への信頼性は変わらず，作業者の負

担を大きく低減できることが考えられる．ただし，本報

における検討では「評価対象航空機騒音」と「それ以外

の騒音」の割合を 1：1でデータセットを構築しており，

本来の測定では、「評価対象航空機騒音」でない暗騒音の

割合が大きいことから，今後実際の割合で検証していく

必要がある．

また，富士山静岡空港由来の航空機と予測した中で実

際に富士山静岡空港由来の航空機と分類していたデータ

の割合である適合率が 0.951，富士山静岡空港由来の航

空機と分類したデータに対し富士山静岡空港由来の航空

機と予測できた割合である再現率が 0.962となった．適

合率と再現率の調和平均である F値が 0.956と 1に近い

数値であることから，CNNによる識別は，どちらかに偏

った予測となっていないことが示された．

表4で不正解となった結果の内訳について表5，6に示

す．表5は，「それ以外の騒音」と分類したものの，CNN

モデルでは「評価対象航空機騒音」と間違えて判定した

データ（FP）であり，表6は実音聴取等によって「評価

対象航空機騒音」と分類したものの，CNNモデルでは「そ

れ以外の騒音」と判定したデータ（FN）である．録音デ

ータの内容には実音聴取した際の音源データの中身を記

載し，備考欄には，実音聴取により航空機が含まれてい

た際の内容を記載した．

表5，6から FP，FNのどちらにもヘリコプタが含まれ

ていることがわかる．ヘリコプタは飛行機に比べて遙か

に離着陸数が少ないが，富士山静岡空港に由来しない場

合であっても近くを通過し，大きな騒音となる場合があ

る．実際，今回の検討において正解ラベルを付与する際

にも，実音聴取だけでは富士山静岡空港に由来するかわ

からず，フライトログとの照合が必要であった．このこ

とから，ヘリコプタの騒音については，今回の検討方法

では識別困難なものと示唆される一方で，航空機騒音全

体に占める割合が少ないことから，正答率には大きな影

表3 CNNの構造

特徴量マップ
横×縦×

チャンネル数
フィルタサイズ

入力層 128×96×3 －

畳み込み層1 128×96×16 3×3

プーリング層1 64×48×16 2×2

畳み込み層2 64×48×64 3×3

プーリング層2 32×24×64 2×2

畳み込み層3 32×24×128 3×3

プーリング層3 16×12×128 2×2

表4 CNNモデルによる航空機騒音の判定結果

CNNモデルの予測結果

「評価対象

航空機騒音」

と予測

「それ以外

の騒音」と予

測

分類結果（正

解データ）

「評価対

象航空機

騒音」と分

類

538

（TP：正解）

21

（FN：

不正解）

「それ以

外の騒音」

と分類

28

（FP：

不正解）

523

（TN：正解）
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響を与えないことが考えられる．

まとめ

CNNを用いた航空機騒音の音源識別の検討した結果，

適した epoch数の条件であれば，カラー画像とグレース

ケール画像及び画像の大きさの違うどの条件でも，90%

以上の正解率となることがわかった．また，今回使用し

たCNNモデルのうち，3層のCNNモデルでは，RGBカ

ラー，128×96ピクセルの条件で正解率が 95.6%となり，

作業者の負担軽減に，AIの自動識別を応用できることが

示唆された．

ただし，今回の検討では「評価対象航空機騒音」と「そ

れ以外の騒音」を同数でデータセットを構築している．

本来の測定では、「評価対象航空機騒音」でない暗騒音の

割合が大きいため，今後は実際の航空機騒音測定におい

て検証していく必要がある。

表6 表4FNの内訳

録音データの内容 備考

航空機

航空機

航空機 ヘリコプタ

航空機，風雨
風雨の影響大，

タクシーイング

航空機

航空機

航空機 ヘリコプタ

航空機 ヘリコプタ

航空機，鳥
コンタミ，

ヘリコプタ

航空機，鳥，虫

航空機，虫
コンタミ，

虫の影響大

航空機

航空機，鳥，風雨 ヘリコプタ

航空機，鳥，風雨 コンタミ

航空機

航空機，風雨 コンタミ

航空機 タクシーイング

航空機 タクシーイング

航空機，虫
コンタミ，

ヘリコプタ

航空機，鳥
コンタミ，

鳥の影響大

航空機，鳥，虫
コンタミ，

虫の影響大

表5 表4FPの内訳

録音データの内容 備考

生活音，道路交通

放送

航空機
富士山静岡空港に由来

しない航空機（ヘリコプタ）

航空機，鳥
富士山静岡空港に由来

しない航空機

道路交通

風雨

道路交通

新幹線

道路交通，鳥

道路交通

道路交通，生活音

機械の稼働

風雨，鳥，航空機
富士山静岡空港に由来

しない航空機

風雨、航空機
富士山静岡空港に由来

しない航空機

航空機，虫
富士山静岡空港に由来

しない航空機

航空機，鳥
富士山静岡空港に由来

しない航空機

航空機，虫
富士山静岡空港に由来

しない航空機

虫

機械の稼働，鳥

道路交通，虫

鳥

鳥，航空機
富士山静岡空港由来の航空機だが，

鳥の影響が大きく評価の対象外

航空機，鳥
富士山静岡空港に由来

しない航空機

機械の稼働，航空機
富士山静岡空港に由来

しない航空機

航空機
富士山静岡空港に由来

しない航空機（ヘリコプタ）

機械の稼働

航空機
富士山静岡空港に由来

しない航空機

航空機，虫の鳴き声
富士山静岡空港に由来

しない航空機
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はじめに 

浜名湖は,「今切口」を介して,潮汐により遠州灘の海

水（以下,「外海水」という）と流出入を繰り返す面積約

70 ㎢,容積 33,228 万㎥の汽水湖で 1）2),本湖の他,細江湖

や庄内湖などの付属湖がある.本湖や庄内湖では概ね水

深 3ｍ未満の海域（以下「浅海域」という）で,アサリや

クルマエビなどが漁獲され,重要な漁業・観光資源となっ

ている. 

 これまで,湖内の中南部を中心に,1954～1972 年にか

けて防災上の理由から今切口の幅を約 200ｍに固定化す

る工事 2)3）や 1970～1999 年にかけて新漁場の造成のため

に作澪や削土工事などが行われてきた 4).その結果,汽水

環境を好むアサリやコノシロ等の漁獲量が減少し,高塩

分環境を好むタコやカワハギ等の漁獲量が増加している

こと 5)など,漁獲対象魚種や漁獲量の変化などが報告さ

れている.近年では,1980 年代には 8,000 トン程あったア

サリの漁獲量は1/80程に,また,400トン程あったスズキ

やクルマエビなどの重要魚種の漁獲量も 1/40 程にまで

減少するなど,漁業や観光業において大きな問題にもな

っている. 

 そこで,今回,水環境の一つである塩分について,1971

～2020年の50年間,浅海域が広がる浜名湖中南部での長

期的な変化をとりまとめ,現状の浜名湖浅海域の塩分環

境について考察することとした. 

  

方 法 

1 湖内での塩分の水平分布の推移 

 湖口※,新居※,新場※,鷲津※,新所,湖心,塩田※,雄

踏※,白洲※の観測点（図 1,※は浅海域での観測点）で

1971～2020年の間に毎月1回実施している静岡県公共用

水質測定結果の水深 0.5ｍと 2.0ｍの塩素イオン濃度（以

下「塩分」という）の測定値を用い,1971～1980 年,1981

～1990 年,1991～2000 年,2001～2010 年,2011～2020 年

（以下それぞれ,「1971 年代」,「1981 年代」,「1991 年

代」,「2001 年代」,「2011 年代」という）の平均値を求

め,観測点ごとの年代別の 0-2ｍ層の平均塩分とした. 

また,年代別にそれぞれの観測点間の平均塩分の差を

観測点間の距離に応じて比例配分して,18,000(mg/L), 

17,000(mg/L),16,000(mg/L) ,15,000(mg/L),14,000(mg/L) 

浜名湖浅海域における塩分の長期的な変動とその要因 
 

大気水質部 水質環境班    平井一行、杉浦秀治、中桐健志、

白岩誉裕希 

  

Study on Long-term Fluctuations of Salinity in the Shallow Waters of Lake Hamana and their Factors 

 

Kazuyuki HIRAI, Hideharu SUGIURA,Takeshi NAKAGIRI and Takayuki SHIRAIWA 

 

 浜名湖内および遠州灘での塩分について長期的な経年変化をとりまとめ,現状の浜名湖浅海域の塩分環境を考

察した. 

浜名湖浅海域は 1971 年以降,高塩分化した.1981～1990 年以降,18,000(mg/L)以上の塩素イオン濃度がみられは

じめ,1991～2000 年にかけてその分布域が拡大した.この要因は外海水の流入の増加と淡水の供給量の減少と考え

られ,浅海域では 50年の間に外海水量が 3.9％増加し,淡水量が37.0％減少したと推定された.特に水温上昇に伴い

生物の生産活動が増す 5～10 月を中心に 1971 年代と比べると,約 1,300～3,000(mg/L)高塩分化しており,生息する

生物の種組成や資源水準を左右する再生産機構に影響を与える状況が生じていると考えられた. 

 

Key words: 浜名湖, 塩分，浅海域，長期変動 

Lake Hamana , salinity , shallow waters, fluctuation 
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の地点を推定し,それぞれ観測点間ごとに得られた同塩

分の地点を結び 18,000(m/L),17,000(mg/L),16,000(mg/L), 

15,000(mg/L),14,000(mg/L)と推定される塩分分布曲線を

求めた. 

●

● 新所

鷲津

湖心

舞阪検潮所■

●

本湖

庄内湖

●
塩田

●

●

新居

白洲

雄踏

●
新場

●湖口

●

●
浜名湖沖

鉄橋北

鉄橋南

 
      

2 湖内の塩分の長期的な変化 

 湖口,新居,新場,鷲津,新所,湖心,塩田,雄踏,白洲の観

測点で,1971～2020 年の間に毎月 1 回実施している静岡

県公共用水質測定結果の 0.5ｍと 2.0ｍの塩分を年ごとに

平均して観測点ごとの0-2ｍ層の年平均塩分を求めた.ま

た,1971年代と2011年代について月別に平均して観測点

ごとの年代別の月平均塩分を求めた. 

 なお,0-2ｍ層の年平均塩分の経年変化については一次

回帰直線のｔ検定によりそのトレンドの有意性を判定し

た. 

 

3 外海水の塩分の把握 

今切口に近い遠州灘の浜名湖沖の観測点（図 1）で年 4

回（原則として 4,6,8,11月）調査が実施された1977～2020

年の静岡県公共用水質測定結果の 0.5ｍと 2.0ｍの塩分を

年ごとに平均して浜名湖沖の 0-2ｍ層の塩分の年平均を

求め,外海水の年平均塩分を把握した. 

 

4 舞阪における年平均潮位、年平均潮位差、年代別月別

平均潮位、潮位割合の把握 

 気象庁が舞阪検潮所（図 1）で毎日、毎正時に観測し,

公表している舞阪の潮位測定値を用い,1971～2020 年の

間、１日の平均潮位および１日の最大潮位と最小潮位の差

（１日の潮位差）を求め,それらを用いて 1971～2020 年

の年平均（1 月 1 日～12 月 31 日の単純平均）と 1971 年

代と 2011 年代について月別に平均して,年平均潮位,年

平均潮位差,年代別月別平均潮位を求めた.また,1971 年

の年平均潮位を1とした時のN年の潮位割合をN年の年

平均潮位を 1971 年の年平均潮位で除して求めた。 

 なお,年平均潮位差の経年変化については一次回帰直

線のｔ検定によりそのトレンドの有意性を判定した. 

 

5 浅海域における外海水量と淡水量の推定 

 阿井 1）が求めた湖内の部分容積（湖口と新居が含まれ

る鉄橋南297万㎥,新場と塩田が含まれる鉄橋北1,265万

㎥,雄踏と白洲が含まれる庄内湖 1,583 万㎥,図１）を用

いて,1971～2020 年の間,松田 6),鈴木 7)の方法を参考に,

方法４で求めた N 年の潮位割合を用いて舞阪での潮位変

動によって湖内の部分容積が同様に変動するものと仮定

して,以下の計算式により N 年の浅海域の年平均塩分と

年平均海水量および年平均淡水量を求めた. 

 N 年の浅海域の年平均塩分＝（（湖口と新居の年平均塩

分）×297 万㎥×N 年の潮位割合＋（新場と塩田の年平

均塩分）×1,265 万㎥×N 年の潮位割合＋（雄踏と白洲

の年平均塩分）×1,583 万㎥×N 年の潮位割合）÷（（297

万㎥＋1,265 万㎥＋1,583 万㎥）×N 年の潮位割合） 

 N 年の浅海域の年外海水量＝（N 年の浅海域の年平均

塩分÷N 年の外海水の年平均塩分）×（297 万㎥＋1,265

万㎥＋1,583 万㎥）×N 年の潮位割合 

N 年の浅海域の年淡水量＝（297 万㎥＋1,265 万㎥＋

1,583 万㎥）×N 年の潮位割合- N 年の浅海域の年外海水

量 

 

結 果 

1 湖内での塩分の水平分布の推移 

 観測点ごとに 1971～2020年の年代別の 0-2ｍ層の平均

塩分を表 1 に示し,それらから推定される年代別の塩分

の水平分布を図 2 に示した. 

本湖の浅海域では 1971 年代には 18,000(mg/L)以上の

塩分はみられず,ほとんどが 17,000(mg/L)未満の塩分で

覆われていたと推定された.1981 年代になると

18,000(mg/L)以上の塩分は新居付近までみられるように

なり,浅海域の過半が 17,000(mg/L)未満の塩分で覆われ

るようになったと推定された.その後,1991 年代には

18,000(mg/L)以上の塩分は新場付近まで拡大するように

図 1 観測点および鉄橋南・鉄橋北・庄内湖の区域図 
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なり,1981年代に比べて,より広範に17,000(mg/L)以上の

塩分に覆われ,17,000(mg/L)未満の浅海域はほとんどな

くなったものと推定された.それ以降は,17,000(mg/L)以

上の塩分の北上がみられるものの,概ね 1991 年代の塩分

が維持されたものと推定された. 

庄内湖では 1971 年代には全て 16,000(mg/L)未満の塩

分で覆われていたが,1991 年代になると 17,000(mg/ L )

以上の塩分が庄内湖口付近まで広がり,概ね 1991～2020

年の間は 1971 年代に比べて 1,000(mg/ L )程高い塩分が

全域に分布しているものと推定された. 

※は浅海域での調査点 

 

2 湖内の塩分の長期的な変化 

湖内の観測点ごとの 1971～2020年における 0-2ｍ層の

塩分の年平均の推移を図 3 に示した.湖口と白洲を除く

すべての観測点で塩分は有意（ｐ<0.05）に増加し,1971～

2020 年の 50 年間で,今切口に近い新居の塩分は約

300(mg/L),それ以外の本湖,および庄内湖の観測点では

約 500(mg/L)以上,中でも塩田では約 2,000(mg/L),雄踏と

新場では約 1,000(mg/L)増加していた.  

観測点ごとの 0-2ｍ層の塩分の年代別の月別平均を図

4 に示した.湖口や新居では 2011 年代の月別塩分の平均

 表 1 年代別の 0-2ｍ層の平均塩分         

  1971 年代 1981 年代 1991 年代  2001 年代  2011 年代 

湖口※ 17,931 18,083 18,273 18,118 18,190 

新居※ 17,770 17,962 18,021 18,082 18,046 

新場※ 16,814 17,285 17,731 17,552 17,701 

鷲津※ 15,366 15,525 15,850 15,794 15,883 

新所 15,418 15,589 15,900 15,901 16,084 

湖心 15,180 15,489 15,760 15,759 15,889 

塩田※ 15,689 16,214 17,193 17,402 17,420 

雄踏※ 15,944 16,507 16,878 16,704 16,912 

白洲※ 14,234 14,354 14,406 14,657 14,841 

図 2 推定される年代別の塩分の水平分布     ：浅海域 

- 58 - 



 

 

は 1971 年代のそれと比べると概ね 5～7 月にかけて同月

で最大 1,300～1,500(mg/L),本湖の新場,鷲津,新所,湖心

では概ね 5～10 月にかけて同月で最大 2,000～

2,500(mg/L),塩田や庄内湖の雄踏,白洲では概ね通年,同

月で最大 1,700～3,000(mg/L)の塩分の増加がみられた.
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図 3 観測点ごとの 0-2ｍ層の塩分の年平均の推移 
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図 4 観測点ごとの 0-2ｍ層の塩分の年代別の月別平均 
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3 外海水の塩分の推移 

浜名湖沖での 0-2ｍ層の塩分の年平均の推移を図 5 に

示した.1977～2020 年にかけて塩分の年平均と標準偏差

は,18,448±602(mg/L)で,安定して推移していた.  

 
図 5 浜名湖沖での 0-2m 層の塩分の経年変化 

 

4 舞阪における年平均潮位、年平均潮位差、年代別月別

平均潮位差、潮位割合の把握 

舞阪における年平均潮位の推移を図 6 に示した.年平均

潮位は,242.6±4.6ｃｍで推移しており,10 年移動平均も

安定して推移していた. 

 

図 6 舞阪における年平均潮位の推移 

 

舞阪における潮位差の年平均潮位差の推移を図 7 に示

した.年平均潮位差は,有意（ｐ<0.05）に増加し,50 年間で

約 6.1ｃｍ増加していた. 

 

図 7 舞阪における年平均潮位差の推移 

舞阪における年代別月別平均潮位差を図 8 に示し

た.2011年代と1971年代の月別潮位差は年をとおして同

様な変動がみられ,月別の平均潮位の差は,5.53±0.99ｃｍ

とほぼ一定であった. 

 

図 8 舞阪における年代別月別平均潮位差 

 

舞阪における年潮位割合の推移を図 9 に示した.潮位

割合は,0.991±0.019で推移していた. 

 

図 9 舞阪における潮位割合の推移 

 

5 浅海域における外海水量と淡水量の推定 

 浅海域における外海水量の年推移を図 10 に浅海域に

おける淡水量の年推移を図11に示した.1971～2020年の

間,外海水量は増加,淡水量は減少する傾向がみられた.       

また,2011 年代の年平均外海水量は 2,847 万トン,年平均

淡水量は 277 万トンで,1971 年代のそれと比べると外海

水量は 107 万トン(3.9％)増加し,淡水量は 163 万トン

(37.0％)減少したと推定された. 
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図 10 浅海域における外海水量の推移 

 

 

図 11 浅海域における淡水量の推移 

  

考 察 

浜名湖浅海域では1971～2020年の50年間に,今切口に

近く,外海水の塩分濃度に近い湖口や新居よりも,比較的

低塩分であった塩田,雄踏.新場で顕著に高塩分化がみら

れた.また,この高塩分化は,本湖の湖心や庄内湖の白洲

にまで広く及んでいた. 

このことは,年平均潮位差の増大した結果,今切口を介

して湖内に流入する海水の平均流速が増大し,その結果,

外海水の流入の容量や範囲が増加したのではないかと考

えられた. 

一方,この高塩分化を潮位差の増大による外海水の流

入量の増加のみで説明しようとすると 2011 年代の月別

の潮位差が,1971 年代に比べてどの月もほぼ同程度に増

加していたにもかかわらず,2011 年代の湖内の月別塩分

が雨量の多い 5～10 月 8）を中心に 1971 年代に比べて増

加した結果を説明できない.そこで浅海域へ供給される

淡水量を合わせ考えると,5～10 月の 2011 年代の月別塩

分が 1971 年代と比べて,月別にほぼ同量の降雨量があっ

たにもかかわらず 8）,約 1,300～3,000(mg/L)程,高塩分化

したことは, 外海水の流入量の増加に加え,降雨由来の

淡水の供給による低塩分化の影響が 2011 年代では 1971

年代に比べて少なかったことも示唆しているのではない

かと考えられる. 

つまり,浅海域における高塩分化は外海水の流入の増

加と淡水の供給量の減少の結果と考えられ,現状の浅海

域では 50 年の間に外海水量が 3.9％増加し,淡水量が

37.0％減少した状況になっていると推定された. 

また,１年の中でも低塩分になり,水温上昇に伴い生物

の生産活動が増す時期である 5～10 月を中心に高塩分化

したことは,湖内に生息する生物の種組成や資源水準を

左右する再生産機構に影響を与えた要因の一つとも考え

られた. 
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5) Campylobacter による有症苦情事例における

MLST 法の活用

小川紋,宮川真澄,中島慶太郎,大越魁,柴

田真也,石神勝幸,長岡宏美

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.2（誌上開催）

6) 過去８年間における当研究所で実施した魚介

類寄生虫の検査実績と検査態勢の整備

宮川真澄,中島慶太郎,大越魁,小川紋，柴

田真也,石神勝幸,長岡宏美

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.2（誌上開催）

7) 静岡県における動物の SFTS ウイルスの侵淫

状況

鈴木秀紀,牛飼裕美,小野田伊佐子,有田

世乃

第３回 SFTS 研究会学術集会

2021.9（Web 開催）

8) 河川からの食中毒細菌 Escherichia albertii

の分離

大越魁,宮川真澄,中島慶太郎,小川紋,柴田

真也,石神勝幸,長岡宏美

令和３年度日本獣医公衆衛生学会（中部

地区）

2021.9（Web 開催）

9) MLVA を活用した L.pneumophila 対策の提案

中島慶太郎,宮川真澄,大越魁,小川紋,石

神勝幸，長岡宏美

令和３年度日本獣医公衆衛生学会（中部

地区)

2021.9（Web 開催）

医薬食品部

1) 農産食品中の残留農薬検査へのオービトラッ

プ型 GC-MS の活用

小林千恵，柴田紘希，山本幸，杉山智登勢

日本食品衛生学会第 117 回学術講演会

2021.10.14-15（Web 開催）

2) 茶中の残留農薬一斉分析法の検討

柴田紘希, 山本幸，小林千恵，杉山智登勢

第 58 回全国衛生化学技術協議会年会

2021.11.25-26（Web 開催）

3) 試験品保管室（室温庫）の複数点モニタリング

による温度調査結果

栗原傑，鈴木喬大，黒見公一, 金子亜由美，
鈴木真紀，杉山智登勢

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.2 (誌上開催）

4) 強壮用医薬品類縁体の一斉スクリーニング法

の開発

金子亜由美，栗原傑，鈴木喬大，黒見公一,
鈴木真紀，杉山智登勢

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.2 (誌上開催）

学会･研究会の報告
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5) ワサビにおける糖類の部位別分布の調査

山本幸，柴田紘希，小林千恵，杉山智登勢,

久松奨

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.2 (誌上開催）

6) カフェインを含む食品に関する調査

辻むつみ，杉山智登勢

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.2 (誌上開催）

大気水質部

1) 風車騒音測定用防風スクリーンの開発につい

て

小田祐一

全国環境衛生職員団体協議会・事例研発表

会

2021.10.13（web 開催）

2) 航空機騒音調査業務における AIを用いた音源

識別の検討

山口智久

全国環境研協議会企画部会騒音振動担当者

会議

2021.12.16（web 開催）

3) 亜鉛分析時の留意点について

中桐健志

令和 3 年度しずおか環境調査研究推進連絡

会議

2021.12.22（静岡県）

4) Ⅱ型共同研究「沿岸海域における新水質環境

基準としての底層溶存酸素（貧酸素水塊）と

気候変動の及ぼす影響把握に関する研究」

中桐健志

令和 3 年度しずおか環境調査研究推進連絡

会議

2021.12.22（静岡県）

5) Ⅱ型共同研究「生物応答を用いた各種水質環

境調査方法の比較検討」

平井一行

令和 3 年度しずおか環境調査研究推進連絡

会議

2021.12.22（静岡県）

6) 浜名湖浅海域の塩分の長期的な変動とその

要因

平井一行，杉浦秀治，中桐健志，白岩誉

裕希

第 7回海洋環境研究集会

2021.12.27（兵庫県）

7) 静岡県におけるオキシダント感度レジームの

解析について

小田祐一

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2021.1（紙上開催）

8) 光化学オキシダント濃度の当日予測を行う人

工知能の自作

小田祐一

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.1（紙上開催）

9) 熱海市伊豆山土砂災害におけるアスベスト大

気濃度調査について

杉山優雅

第 58 回静岡県公衆衛生研究会

2022.1（紙上開催）

10） AI 等を利用したオキシダント濃度予測への

取組

小田祐一

第37回全国環境研究所交流シンポジウム

2022.2.17（web 開催）

11） 熱海市伊豆山地区において発生した土石流

災害における石綿飛散防止対策の取組みに

ついて

杉山優雅

令和3年度第2回災害時アスベスト対策

支援のための関東ブロック協議会

2022.2.13（web 開催）

12） 機械学習手法を用いた光化学オキシダント

当日濃度ランク予測について

小田祐一

第5回アジア地域の化学輸送モデルの現

状と今後の展開に関する研究会

2022.3.3(Web 開催）

微生物部

1) 令和３年度日本獣医公衆衛生学会中部地区学

会長賞

MLVA を活用したL.pneumophila 対策の提案

2021.9.5

中島慶太郎

医薬食品部

1) 地方衛生研究所全国協議会 関東甲信静支部

長表彰

2021.7.9

小林千恵

表彰等
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大気水質部

1) 大同生命厚生事業団地域保健福祉研究助成

2021.9.17

結城（三宅）茜

2) 令和３年度全国環境衛生職員団体協議会・事

例研究発表会 優秀賞

風車測定用防風スクリーンの開発について

2021.11.15

小田祐一

3) 第 58 回 静岡県公衆衛生研究会 優秀演題

熱海市伊豆山土砂災害におけるアスベス

ト大気濃度調査について

2022.3.8

杉山優雅
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