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大阪府における蚊媒介性ウイルス感染症に対するサーベイランス調査 

（2015 年度） 

 

青山幾子*1 山元誠司*1 石川温子*1 尾崎瑶子*1 弓指孝博*1 加瀬哲男*２   

 

大阪府では蚊媒介性ウイルス感染症、特にウエストナイルウイルス（WNV）の侵入を監視する目的で、

2003 年度より媒介蚊と死亡カラスについてサーベイランス事業を実施している。 

2015 年度は 6 月末から 9 月末にかけて府内 24 カ所で蚊の捕集を行い、得られた雌の蚊について WNV

遺伝子の検出を試みた。捕集された蚊は 9 種 4718 匹で、そのうちヒトスジシマカ（59.8%）とアカイエ

カ群（37.9%）が大部分を占め、他にコガタアカイエカなど 7 種類が捕集された。定点別及び種類別の

蚊 393 プールについて WNV 遺伝子検査を実施したが、すべての検体において WNV は検出されなかっ

た。さらに、ヒトスジシマカ 170 プールについて、デングウイルスとチクングニアウイルス遺伝子検査

を実施したが、いずれも陰性であった。また、死亡カラス 6 羽の脳を対象に WNV 遺伝子検査を行った

が、WNV は検出されなかった。 

 

キーワード:蚊媒介性感染症、ウエストナイルウイルス、媒介蚊、サーベイランス、RT-PCR 

Key words: mosquito-borne infection, West Nile Virus, vector mosquitoes, surveillance, RT-PCR 

 

ウエストナイルウイルス（WNV）は、フラビウイル

ス科フラビウイルス属に属し、アルボウイルス

（arthropod-borne virus：節足動物によって媒介されるウ

イルス）の一つとされている。WNVは主に蚊を介して

ヒトに感染し、発熱疾患や脳炎を引き起こす原因とな

る1）。同様に、蚊が媒介するウイルス性感染症にはデン

グ熱やチクングニア熱、日本脳炎などがある。デング

熱と日本脳炎の病原体は、WNVと同じフラビウイルス

属のデングウイルス（DENV）、日本脳炎ウイルス(JEV)

で、チクングニア熱の病原体はトガウイルス科アルフ

ァウイルス属に属するチクングニアウイルス（CHIKV）

である。 

ウエストナイル熱は、従来アフリカ、ヨーロッパ、

西アジア、中東を中心に散発的な流行がみられた感染

症である1）。しかし、1999 年に米国で初めて発生して

以来、北米での流行は毎年持続し、中南米へも拡大し

た2,3）。米国では 2003 年に患者数 9862 人（死者 264 人）

が報告され、国全域での大流行となった。その後 4 年

間は患者数が 2500～4200 人前後で推移していたが、

2009 年には患者数が 720 人（死者 32 人）にまで減少し、

このまま流行は収束していくかのように思われた。し

かし、2012 年には再び大流行が起こり、患者数は 5674

人（死者 286 人）となった。その後も患者数は毎年 2000

人を超えており、ウエストナイル熱の脅威は去ってい

ない2）。わが国では 2005 年に米国渡航者によるウエス

トナイル熱の輸入症例が初めて確認された4）。現在のと

ころ、国内における感染報告事例はない。 

デング熱は世界的には熱帯・亜熱帯地域を中心に毎

年 3 億 9 千万人が感染していると推定されている疾患

で5）、近年国内への輸入症例も年間 200 例を超え、2006

～2009 年に比べ倍以上に増加している6）。国内での発

生は約 70 年間見られなかったが、2014 年夏に東京都内

の公園を中心に流行が起こり、162 人のデング熱患者が

*1大阪府立公衆衛生研究所感染症部ウイルス課 

*2大阪府立公衆衛生研究所感染症部 

（2016 年 3 月における所属） 

Mosquito-borne Virus Surveillance in Osaka Prefecture. （Fiscal 2015 

Report） 

by Ikuko AOYAMA, Seiji YAMAMOTO, Atsuko ISHIKAWA, Yoko 

OZAKI, Takahiro YUMISASHI, and Tetsuo KASE 
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発生した7）。これらのデング熱患者は、東京都を中心に

大阪府を含む 15 以上の都府県で報告された8）。 

チクングニア熱は、近年流行域が急速に拡大してお

り、2004 年頃にアフリカ東海岸で流行が見られた後、

2005 年にはインド洋諸島およびアジアの熱帯・亜熱帯

地域へ拡大した。その後 2013 年には西半球のカリブ海

の諸島国、2014 年には北南米の熱帯・亜熱帯地域に拡

大した9）。日本への輸入症例は 2007 年にはじめて報告

され10）、2015 年までに 85 人が報告されている6,11～13）。

現在のところ、国内におけるCHIKV感染報告事例はな

い。 

また、日本脳炎は以前から国内で発生の見られる疾

患で、不活化ワクチンが定期接種として普及しており、

国内の患者の発生数は毎年約 10 名以下である6)。しか

し、感染症流行予測調査におけるブタの日本脳炎抗体

保有状況をみると14）、2015 年では 29 県で新鮮感染抗

体陽性のブタが確認され、JEVが蔓延あるいは活動して

いる地域では、ヒトへの感染の危険性が高くなってい

ると考えられる。 

このように、近年、蚊媒介性ウイルス感染症の流行

地域が拡大し、予防や診断が重要となっている。予防

として、国内で使用できるワクチンは現在のところ日

本脳炎のみである。海外では、デング熱ワクチンが 2015

年 12 月に初めてメキシコで認可され、現在WHOの推奨

する地域で限定的に使用されている15）。ウエストナイ

ル熱ワクチンはウマ用が以前から実用化されているも

のの、まだヒト用は実用化されていない16）。そのため、

我々のできる身近な予防法としては蚊に刺されないこ

とが重要となる。 

わが国においてWNVの媒介蚊として注意すべき種類

は 10 種を超え、またDENV、CHIKVの媒介蚊となるヒ

トスジシマカは、本州の秋田県・岩手県以南に定着し

ている17）。そのため、これら蚊媒介性ウイルスの国内

への侵入は非常に危惧されており、流行を監視する必

要がある。現在、国のガイドラインにおいて地方自治

体における媒介蚊の調査体制が求められている18,19）。

幸い、2014 年のデング熱の国内流行の際は報告された

デング患者の居住地等に関連するような大きな 2 次流



                              
 

- 3 - 
 

行は見られなかったが、今後同様の国内流行が起きた

際も 2 次流行が起きないよう努めることが重要である。 

大阪府ではWNVの侵入を早期発見し、蔓延を防止す

るために、2003 年度より蚊のサーベイランス調査を開

始し20,21）、WNVに対する継続的な監視を実施してき

た22）。また、サーベイランスに加え、WNV侵入後の対

応が速やかに行える体制を整えるため、2004 年にウエ

ストナイル熱対応指針を策定した23）。さらに、蚊媒介

性疾患に対する防疫に対応できるよう大阪府保健所の

環境衛生監視員に対し、大阪で捕集される主要な蚊の

同定法や蚊の捕集法（トラップの設置方法やヒト囮法

による捕集法）、蚊の生息場所等について毎年研修を実

施している。蚊の調査以外にも、厚生労働省の通知に

従い24）、死亡原因の不明なカラスの死骸が同地点で 2

羽以上見られた場合、そのカラスについてWNV検査を

実施している。また、WNV検査を実施する際にWNV特

異的な検査法以外にフラビウイルスを共通で検出可能

な系を用いて、DENVやJEVもスクリーニング検査を実

施してきたが、その系で検出できないアルファウイル

スのCHIKVについても 2008 年度から検査を開始し、流

行監視を実施している25）。ここでは 2015 年度の調査結

果について報告する。 

 

調 査 方 法 
 
1. 捕集定点および調査実施期間 

図１に示したように大阪府管内、東大阪市、高槻市、

豊中市、枚方市の市街地域に計 24 カ所の定点を設定し、

2015 年 6 月第 4 週から 9 月第 4 週（東大阪市及び高槻

市は 9 月第 2 週）までの期間、隔週の火曜日から水曜

日に蚊の捕集調査を実施した。昨年度 20 か所より地点

6、7、8、13 の 4 か所が増設された。ただし、地点 7 と

地点 8 は実施日によってどちらかの定点を選択して実

施した。 

 

2. 蚊の捕集方法 

蚊の捕集には CDC ミニライトトラップ（John W.Hock 

Company）を使用し、蚊の誘引のためドライアイス（1

～2kg）を併用した。トラップは調査実施日の夕刻 16

～17 時から翌朝 9～10 時までの約 17 時間設置した。ト

ラップを設置する高さは地上 1.5～2ｍの高さとした。 

 

3. 蚊の同定 

捕集した蚊は、各保健所において種類を同定し、種

類ごとに別容器に入れて当日中に公衆衛生研究所に搬

入した。同定が困難な蚊等については公衆衛生研究所

で再度同定を実施した。アカイエカとチカイエカは外
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見上の区別が困難であることから、全てアカイエカ群

とした。 

 

4. 蚊からのウイルス検出 

各定点で捕集された蚊のうち、ヒトを吸血する雌の

みを検査の対象とし、定点毎、種類毎にウイルス検査

に用いた。1 定点 1 種類あたりの検体数が 50 匹を超え

る場合は、複数のプールに分割した。蚊の破砕は 2mL

のマイクロチューブに検体と滅菌したステンレス製ク

ラッシャーを入れ、0.2%ウシ血清アルブミン（BSA）

加ハンクス液を 250μL加えた後、多検体細胞破砕装置

（シェイクマスターVer1.2 システム、バイオメディカル

サイエンス）で約 1 分振とうして行った。破砕後、マ

イクロチューブを軽く遠心してからクラッシャーを除

去し、0.2%BSA加ハンクス液を 500～750μL追加して攪

拌した。それを 4℃ 12,000rpmで 15 分間遠心し、その

上清を 0.45μm Millexフィルター（ミリポア）で濾過し

て蚊乳剤を作製した。このうち 150μLについてE.Z. 

N.A.Viral RNA Kit（OMEGA bio-tek）を使用してRNAを

抽出した。RT-PCRは、全プールについてフラビウイル

ス共通プライマー（Fla-U5004/5457）、およびWNV特異

的検出プライマー（WNNY 514/904）を用い、ヒトスジ
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シマカのプールについてDENV特異的検出プライマー

（Dus/Duc）とCHIKV特異的検出プライマ－

（chik10294s/ 10573c） を用いて、ウイルス遺伝子の検

出を試みた26～29）。 

 

5. カラスからのウイルス検出 

死亡原因の不明なカラスの死骸が同地点で 2 羽以上

確認され、ウジが発生しておらず、腐乱していない新鮮

な個体の場合、WNV 検査を実施した。死亡カラスは、

解剖して採脳した後、カラスごとに 0.2%BSA 加ハンク

ス液を用いて 10％脳乳剤を作製し、蚊と同様に RNA 抽

出後、WNV 遺伝子検査を実施した。 

 

結   果 
 

1. 蚊の捕集結果について 

捕集された雌の蚊は 9 種 4718 匹であった。その構成は

ヒトスジシマカ 2823 匹（59.83%）、アカイエカ群 1790

匹（37.94％）の 2 種で大部分を占め、次いでコガタア

カイエカが 70 匹（1.48％）捕集された（図 2）。その他

に捕集された蚊の種類はキンパラナガハシカ 15 匹、オ

オクロヤブカ 10 匹、シナハマダラカ 6 匹、トウゴウヤ

ブカ 2 匹、ヤマトヤブカ 1 匹、カラツイエカ 1 匹であ

った。 

 調査期間を通じた捕集数の推移をみると（図 3）、ア

カイエカ群は、調査期間中常に捕集され、捕集数の推

移はサーベイランス開始時の 6 月末に既にピークに達

しているか、ピークを過ぎており、その後捕集数は減

少するが、また 9 月中旬にやや増加傾向が見られた。

ヒトスジシマカも、調査期間中常に捕集され、6 月から

9 月にかけて増減を繰り返しながらも一番多く捕集さ

れた。コガタアカイエカは、6 月から 9 月前半まで捕集

され、9 月初めがピークであった。 

定点別の捕集数では（図 4）、各定点によって捕集数

や捕集される種類の大きな差がみられたが、アカイエ

カ群とヒトスジシマカはすべての地点で捕集された。

ヒトスジシマカは、和泉、豊中（定点番号 5）、高槻で

多く捕集され、それぞれ 457 匹（16.19％）、433 匹

（15.34％）、313 匹（11.09％）であった。アカイエカ群

は東大阪東部で 583 匹（32.57％）が捕集され、大きな

割合を占めた。定点別の捕集数の推移からも、アカイ

エカ群のピークが 6 月と考えられる定点は 14 地点あっ

た。コガタアカイエカは 14 地点で捕集され、東大阪市

東部、阪南、貝塚で多く捕集され、それぞれ 21 匹

（30.00％）、14 匹（20.00％）、13 匹（18.57％）であっ

た。キンパラナガハシカは和泉のみ、オオクロヤブカ

は豊中（定点 5）、和泉、貝塚、阪南の 4 地点、シナハ

マダラカは高槻、富田林、和泉、貝塚、阪南の 5 地点、

トウゴウヤブカは、岸和田、東大阪市東部の 2 地点、

ヤマトヤブカは貝塚の 1 地点、カラツイエカは高槻の 1

点でそれぞれ捕集された。 

 

2．捕集蚊からのウイルス遺伝子検査結果 

各定点で捕集された蚊を種類別に分け 393 プールの

乳剤を作製して RT-PCR 法による遺伝子検査を実施し

たが、すべての検体において WNV の遺伝子は検出され

なかった。またヒトスジシマカの 170 プールについて、

DENV と CHIKV の遺伝子検査を実施したが、いずれの

遺伝子も検出されなかった。 

 

3. 死亡カラスの回収数とウイルス遺伝子検査結果 

今年度回収されたカラス 6 羽から、WNV の遺伝子は

検出されなかった。 
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考   察 
 

これまでの捕集実績から、各調査地点で捕集される

蚊の種類や数の変動には、気温、降水量などの気候変

動と、調査実施前と当日の天候、気温、風速などが大

きく影響すると考えられた。今年度は捕集日に降雨が

みられた回が 5 回あり、そのうち 7/21-22 は一日の降水

量が 33mmと一番多かったが、大阪の平均風速は 2.0m/s

で30）、捕集数は増加しており、調査にそれほど影響は

みられなかったと考えられた。捕集日に平均風速が 10 

m/s を超えた回はなく、今年度はそれほど風に影響され

ることなく調査が実施できたと考えられる。また、調

査を開始した 6 月末の最高気温は 30℃と高く、調査開

始前から巷では蚊が多く発生していた。今年度の捕集

数をみるとアカイエカ群のピークが 6 月と考えられる

定点は半分以上あり、アカイエカ群は 6 月には既に多

く発生していることが示された。現在は調査時期を 6

月末から 10 月初めと定めて例年実施しているが、今後、

蚊の発生がピークを迎える前から調査を開始するなど、

調査時期の検討が必要と思われる。 

また、5 年間の捕集蚊の種類構成を比較すると（図 5）、

この間に定点の場所変更や、定点数の増加などがある

が、主要な 3 種の蚊の構成比に大きな影響は見られな

かった。その他の蚊の種類も大きな変化は見られず、

ほぼ同じ種類が捕集され、大阪府の市街地における媒

介蚊対策は、ヒトスジシマカとアカイエカ群を筆頭に、

これらの蚊の種類を主に対象にすればいいことが確認

された。 

WNVは自然界において蚊と鳥類の間で感染サイクル

を形成し、ヒトやウマなどは終末宿主である。JEVは蚊

と主に豚との間で感染サイクルを形成し、同じくヒト

は終末宿主である。WNVにおける鳥類、JEVにおける

豚などはウイルス増幅動物と呼ばれ、これらの動物は

感染後血中のウイルス量が多いため、蚊へのウイルス

供給源となる。終末宿主であるヒトの場合は、末梢血

中のウイルス量は少ないため、直接吸血蚊にウイルス

が伝搬することはないと考えられる31）。 

逆に、DENやCHIKVは蚊とヒトの間で感染サイクル

を形成し、ヒトが増幅動物となり、次の吸血蚊へとウ

イルスを伝播することができる。蚊媒介性感染症にお

いては、増幅動物の種類と、媒介する蚊の種類が重要

になるが、WNVの場合、非常に多種類の鳥類と蚊によ

ってウイルスが保持、媒介されることが明らかにされ

ている31）。府内の定点で捕集された蚊はヒトスジシマ

カとアカイエカ群が多数を占めたが、これらの種類は

WNVに対して高い感受性を持つことが確かめられてお

り、また他に捕集されたコガタアカイエカ、ヤマトヤ

ブカ、オオクロヤブカ、シナハマダラカもWNV媒介蚊

として注意すべき種類とされている31）。これまでの

我々の調査でも、多くの自治体で実施されている蚊の

調査でも、現在のところ国内で蚊や鳥からWNVは検出

されていないが、このような調査を継続することは

WNVの動向を監視するうえで必要不可欠である32）。 

DENVやCHIKVの海外における媒介蚊は主にネッタ

イシマカとヒトスジシマカである。国内には現在ネッ

タイシマカの定着地はないため、ヒトスジシマカが媒

介蚊として考えられる。ヒトスジシマカは府内の全て

の定点で捕集されており、ウイルス血症を起こしてい

る急性期患者が蚊に吸血された場合、府内のどの地域

においても感染拡大が起こる可能性がある。このヒト

スジシマカは、ジカ熱（ジカウイルス感染症）の媒介

蚊でもある。 

ジカ熱の病原体はWNVやDENV、JEVと同じフラビウ

イルス属のジカウイルス(ZIKV)で、1947 年にウガンダ

でアカゲザルから初めて分離された。その後ジカ熱は

アフリカや西、東南アジアで患者の報告があり、近年

ではミクロネシア連邦のヤップ島やフランス領ポリネ

シアで大流行が発生した33）。そして 2015 年ブラジルで

大流行し、短期間でカリブ海地域に拡大した34）。その

間、ブラジルにおいてジカ熱流行地における小頭症の

増加が報告され35）、2016 年にはジカウイルス感染症は

小頭症の原因となることが断定された36）。これらの流

行をうけ、国内でも蚊媒介性感染症への関心が高まっ

ており、今後は本調査においてもジカウイルス検査へ

の対応が必須と考えられる。 

ウイルスの侵入が確認されたとき、媒介種となる蚊

を根絶することは困難である。行政として行うべきこ

とは、ウイルス保有蚊の存在する地点などの特定に努

め、幼虫・成虫の媒介蚊対策を実施し、感染症の正確

な情報や個人レベルでの対策法を府民に適宜情報発信

することである。流行の拡大に遅れを取らないよう、

緊急時に即時対応するためには、保健所と行政、自治

体同士の連携が不可欠であり、本サーベイランスは危

機管理対策の一つとして重要だと考えられる。 
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大阪府におけるエンテロウイルス感染症の流行状況と分子疫学的解析 

（2015年度） 

 

中田恵子*1 左近直美*1 弓指孝博*1 加瀬哲男*2 

 

2015 年度に感染症発生動向調査事業に基づいて搬入された無菌性髄膜炎、手足口病およびヘルパンギーナと診

断された患者から採取された検体を対象に実施したエンテロウイルスに関する検査結果を総括する（ライノウイ

ルスおよびムンプスウイルスの検査結果を含む）。163 症例（211 検体）のうち、108 症例（119 検体）（66.3%）か

らウイルスが検出された。手足口病から検出されたエンテロウイルスは、Coxsackievirus A6 (CVA6、57％：42/74；

重複検出含む) および Coxsackievirus A 16 (CVA16、27%：20/74)、ヘルパンギーナでは、Coxsackievirus A10 (CVA10、

39％：9/23) および CVA6（26%：6/23) が主要な血清型であった。分離株の viral protein 1 領域に対する系統樹解析

では、CVA6 は、2011 年シーズンの分離株よりも 2013 年にマレーシア、中国、兵庫県および大阪府で検出された

株と近縁であったことから、経年で遺伝子変化が生じていると思われた。一方で、分離された CVA16 は、2005 年

富山県、2008 年中国、2014 年タイでそれぞれ検出された株と近縁であったことから経年変化が比較的少ないと考

えられた。 

 

キーワード: 無菌性髄膜炎、手足口病、ヘルパンギーナ、コクサッキーウイルス A6、コクサッキーウイルス A16 

Key words: Aseptic meningitis, Hand, foot and mouth disease, Herpangina, Coxsackievirus A6, Coxsackievirus A16 

 

エンテロウイルス感染症は夏季（流行シーズンは春

から秋：4 月から 11 月）に小児で流行するが、流行

株の血清型は年ごとに変動する。臨床病型は多様性に

富み、中でも無菌性髄膜炎、手足口病およびヘルパン

ギーナは「感染症の予防及び感染症の患者に対する医

療に関する法律」（以下、感染症法）の 5 類感染症定

点把握疾患に指定されている（ただし、無菌性髄膜炎

については原因としてエンテロウイルスの他に、ムン

プスウイルス、その他のウイルスや病原体によって引

き起こされる場合がある）。疾患ごとに患者から検出

されるウイルス血清型に特徴があり、血清型の違いに

よって症状や重症度が異なる 1)。2011 年シーズンに

CVA6 による手足口病がサーベイランス開始以来最大

の流行となった 2）。CVA6 による手足口病では、手足

の水疱と口内炎といった典型的な症状ではなく、体幹 

*1大阪府立公衆衛生研究所感染症部ウイルス課 

*2元大阪府立公衆衛生研究所感染症部 

Epidemic and Molecular Epidemiological Analysis of Enterovirus Infection 

in Osaka Prefecture (Fiscal 2015 Report) 

by Keiko NAKATA, Naomi SAKON, Takahiro YUMISASHI and Tetsuo 

KASE 

にまでおよぶ水痘様の激しい皮膚症状や手指の爪の脱

落が報告された 3)。一方、EV71 が原因となる手足口

病が流行するシーズンでは中枢神経系症状が合併する

頻度が高くなると報告されている 4)。 

従って、エンテロウイルス感染症において、ウイルス

血清型を継続的にモニタリングすることは、流行予測

および重症化に対する注意喚起のために重要である。

本稿では、2015 年 4 月 1 日から 2016 年 3 月 31 日の間

に感染症発生動向調査事業に基づいて当所に搬入され

た無菌性髄膜炎、手足口病およびヘルパンギーナと診

断された患者検体からの病原体検出情報を集約し、

2015 年シーズンに流行したエンテロウイルス血清型

（無菌性髄膜炎患者からのムンプスウイルスの検出情

報を情報を含む）および分離ウイルスの分子疫学的解

析を実施したので報告する。 

 

調 査 方 法 

 

1.検体および情報収集 

2015 年 4 月 1 日から 2016 年 3 月 31 日の期間、大阪
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府内の定点医療機関から当所に搬入された無菌性髄膜

炎、手足口病あるいはヘルパンギーナと診断された163

名から採取された 211 検体を対象とした（ただし、大

阪市、東大阪市および堺市を除く）。検体種別の内訳は、

髄液が 36 検体、呼吸器由来検体（咽頭拭い液、うがい

液、鼻汁、唾液）が 143 検体、消化器由来検体（糞便、

腸内容物）が 29 検体、皮膚病巣由来検体が 2 検体、尿

検体が 1 検体であった。検体情報（患者の年齢、性別、

診断名、体温、発症日）は、感染症法に基づく感染症

発生動向調査事業によって得られた調査票より収集し

た。 

 

2.検体処理およびウイルス遺伝子検出 

咽頭拭い液は、綿棒で咽頭等の病巣を擦過後、1 ml

の検体輸送用培地に浸漬したもの、うがい液、唾液、

鼻汁、髄液は無処理のもの、それぞれから 200 μl を採

取し RNA 抽出用検体とした。糞便は、緩衝液で 10%懸

濁液を作製し、15,000 rpm で 5 分間遠心分離した後、

上清の 200 μl を RNA 抽出用検体とした。また、上清

を 10 倍希釈したのち、0.45 μm ミニザルトシリンジフ

ィルター（sartorius 社）でろ過したものを培養細胞によ

るウイルス分離用検体（糞便溶液）とした。RNA 抽出

は、Magtration®-MagaZorb® RNA Common Kit（PSS 社）

を用いて、全自動核酸抽出装置 Magtration® System 6GC

および 12GC（PSS 社）で行った。抽出した RNA を用

い、エンテロウイルス VP4-2 領域に対する seminested 

RT-PCR5)を実施し、増幅産物のダイレクトシークエン

スを行ない、BLAST 相同性検索にて血清型を同定した。

ムンプスウイルスについては SH 遺伝子に対する

nested RT-PCR6)を実施し、エンテロウイルスと同様の

方法で同定を行った。 

 

3.培養細胞および哺乳マウスによるウイルス分離 

培養細胞によるウイルス分離には 48 ウェルプレー

トに播種した RDA、VeroE6、FL、Caco-2 細胞を用いた。

これらの細胞に上記のように処理した検体をそれぞれ

100 μl 接種し、37℃の CO2 インキュベーターで 1 週間

培養し、CPE (cytopathic effect)を観察した。CPE が出現

した場合は培養上清を回収した。なお、３代盲継代を

繰り返し、CPE が出現しなかった場合は陰性と判定し

た。 

検体から抽出した RNA に対して実施したエンテロ

ウイルス VP4-2 領域に対する seminested RT-PCR で

CVA6 が陽性だったもののうち、培養細胞でのウイル

ス分離が陰性でかつ、哺乳マウスによる検査のために

十分な検体量が残っていたものについては、哺乳マウ

スによるウイルス分離を実施した。生後 72 時間までの

哺乳マウスの頸部皮下に糞便溶液またはそれ以外の検

体を 0.05 ml 接種した。1 週間観察し、弛緩麻痺を呈し

た哺乳マウスは同定するまで-80℃で保存した。 

 

4.遺伝子解析による培養上清およびマウスからのウイ

ルス同定 

CPE が認められた培養細胞の培養上清からは、検体

からの RNA 抽出と同法にて RNA を抽出した。弛緩麻

痺が認められた哺乳マウスについては、頭部、内臓、

皮膚、四肢を取り除いた部分に緩衝液を加えて、多検

体細胞破砕装置（シェイクマスターVer1.2 システム、

バイオメディカルサイエンス社）で約 1 分間振とうし

た。その後、15,000 rpm で 5 分間遠心し、上清から同

上の方法で RNA を抽出した。 

培養上清および哺乳マウスから抽出した RNA を用

いてエンテロウイルスの VP1 領域に対する RT-PCR7)

を実施し、得られた増幅産物に対してダイレクトシー

クエンスを行なった。また、CVA6、CVA10 および

CVA16 に対して、ClustalW を用いた系統樹解析を実施

した。 

結   果 

 

1.患者情報およびウイルスの検出状況 

検体が採取された患者のうち、無菌性髄膜炎と診断

されたのは 36 名で、年齢の中央値は 5 カ月（範囲：15

日-15 歳 3 ヶ月齢）、性別は男性 20 名（56%）、女性 16

名（44%）であった。手足口病と診断された患者は 81

名で、年齢の中央値は 1 歳 6 カ月（15 日-8 歳 1 ヶ月

齢）、性別は男性 53 名（65％）、女性 28 名（35％）で

あった。ヘルパンギーナと診断された患者は 46 名で、

年齢の中央値は 3 歳 7 ヶ月（6 ヶ月-47 歳）、性別は男

性 19 名（42％）、女性 27 名（59％）であった。 

無菌性髄膜炎、手足口病およびヘルパンギーナと診

断された患者 163 名中、108 名（66％）からウイルスが

検出された。検出方法別では seminested RT-PCR での検

出割合が高く、211 検体中 129 検体(61%)が陽性であっ

た（表 1,2,3）。細胞培養で陰性だったが、seminested RT-
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PCR で CVA6 が陽性であった 30 検体について哺乳マ

ウスによるウイルス分離を試みたところ、21 検体から

ウイルスが分離された。ウイルス分離ができた 21 検体

の検体種別の内訳は呼吸器由来検体が 19/28（67.9%）、

消化器由来検体が 1/1（100％）、髄液が 1/1（100％）で

あった。 

 

2.疾患別ウイルス検出割合および検出ウイルスタイプ 

無菌性髄膜炎患者の 30％（11/36 名）からウイルスが

検出されたが、エンテロウイルスは Echo16、Echo18 お

よび CVB5 が各 1 症例ずつであった。一方でムンプス

ウイルスが 36.5%（4/11 名）と高い割合で検出された

（図 1）。検出検体別にみると、髄液からウイルス遺伝

子が検出されたのは 33 検体中 3 検体（0.09％）のみで、

うち 2 検体はムンプスウイルス（mumpus）、残りの 1

検体は Echo18 と同定された。呼吸器由来検体では 17

検体中 10 検体（58.8％）でウイルスが検出され、呼吸

器由来検体においてもムンプスウイルスの検出が高い

割合であった（3/17 検体）（表 1）。 

手足口病では 91％（74/81 名）の患者からウイルス

が検出され、そのうち CVA6 が 57％（重複検出含む）、

次いで CVA16 が 27％（重複検出含む）を占めた（図

2）。なお、手足口病では皮膚病巣（その他）検体から

のウイルス遺伝子検出が 100％（2/2 検体）、次いで呼

吸器由来検体で 92.4％（73/79 検体）と検出割合が高か

った（表 2）。一方、ヘルパンギーナでは 50％（23/46

名）の患者検体からウイルスが検出され、そのうち

CVA10 が 39％、CVA6 が 26％を占めた（図 3）。ヘルパ

ンギーナ患者由来の検体は全て呼吸器由来検体で、ウ

イルス遺伝子検出割合は 52.2％であった（表 3）。 

 

図 1.ウイルスが検出された無菌性髄膜炎患者 

(n=11)におけるウイルス血清型割合 

 

 

 

図 2.ウイルスが検出された手足口病患者 (n=74)に

おけるウイルス血清型割合 

 

  

 

図 3.ウイルスが検出されたヘルパンギーナ患者

(n=23)におけるウイルス血清型割合 

 

 

3.疾患別月別の検出エンテロウイルス血清型 

無菌性髄膜炎患者ではエンテロウイルスの検出は７

月および 8 月であったが、ムンプスウイルスは 10 月に

も検出された（図 4）。手足口病患者で最も検出割合が

高かった CVA6 は 6 から 9 月に集中して検出され、次

いで検出割合が高かった CVA16 は 4 から 7 月に多く

検出された（図 5）。ヘルパンギーナ患者で最も多く検

出された CV10 は 5 から 9 月にかけて検出された（図

6）。次いで検出割合が高かった CVA6 は、手足口病の

Rhinovirus
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患者から CVA6 が検出された時期と同時期（6 から 8

月）に検出された（図 5, 6）。 

 

4.CVA6、CVA10および CVA16の系統樹解析 

 患者検体から分離された株のうちウイルス抗原決定

領域である viral protein 1 (VP1) 領域の遺伝子解析が実

施可能であった CVA6、11 株、CVA10、7 株および CVA16、

10 株についてそれぞれ増幅長の領域が 686bp、656bp お

よび 663bp の系統樹解析を実施した。その結果、今シ

ーズン検出された CVA6 のクラスター内に、2013 年に

マレーシア、中国、兵庫県で検出された株が含まれて

おり、2010 年に台湾で検出された株や大阪府の株とも

近縁であった。しかし、CVA6 による手足口病が大流行

した 2011 年シーズンの株とは異なるクラスターを形

成した（図 7）。CVA10 では、2013 年に大阪府で検出さ

れた株とは異なるクラスターを形成した一方で、今シ

ーズン検出された一部のウイルスが 2013 年にロシア

や中国で検出された株と同じクラスターを形成した

（図 8）。CVA16 では今シーズン検出された株と同じク

ラスターに 2005 年に富山県や山形県で検出された株

や 2008 年の中国株、2014 年のタイ株が含まれていた

（図 9）。 

考   察 

 

無菌性髄膜炎、手足口病およびヘルパンギーナを比

較した場合、手足口病と診断された患者からのウイル

ス検出割合が最も高く、無菌性髄膜炎と診断された患

者からのウイルスの検出割合が最も低かった。例年同

様の傾向が認められており 8),9),10),11)、これは、無菌性髄

膜炎は症候群として診断されるため、エンテロウイル

ス以外のウイルスやその他の原因でも引き起こされる

ためである。 

無菌性髄膜炎は流行規模が小さく 12)、エンテロウイ

ルスの検出も 3 症例からのみと非常に少なかった。一

方で、ムンプスウイルスが検出された事例においては、

流行性耳下腺炎の流行時期とも重なったため、流行性

耳下腺炎 12）の合併症として無菌性髄膜炎を発症したと

考えられる。 

手足口病に関しては、2014 年シーズンは通常の流行

期とは異なる冬期にも CVA16 が検出されていた 11）。

したがって、2015 年シーズンの 7 月頃までの CVA16 の

検出は前シーズンから継続していたと考えられる。夏

期は CVA62)11)が最も多く検出された。したがって、2015

年シーズンの手足口病の流行規模は、サーベイランス

開始以来 2 番目に大きかったが 12)、CVA16 と CVA6 の

2 種類のウイルスが流行に関与したためであると考え

られる。2011 年シーズンには、これまでヘルパンギー

ナの主な原因ウイルスとして知られていた CVA6 によ

る手足口病の大流行が記録された。以降、CVA6 は手足

口病の主要な原因ウイルスとなった。その後、2013 年

シーズン、2015 年シーズンに手足口病の大きな流行を

記録したが、その全てに CVA6 が寄与していた 14)。系

統樹解析の結果、2015 年シーズンに流行した CVA6 は、

2011 年シーズンに大阪府で検出された株よりも 2013

年に大阪府で検出された株に近縁であった。さらに、

同年にマレーシアや中国で検出された株とも同じクラ

スターを形成したことから、経年的にウイルス遺伝子

が変化し、アジア諸国でウイルスが循環していること

が示唆された。一方、CVA16 では 2015 年シーズンに

検出された株と同じクラスターに 2005 年に富山県や

山形県で検出された株や 2008 年の中国株、2014 年の

タイ株が含まれていた。このことにより、CVA16 は、

経年によるウイルス遺伝子の変化が大きくないと考え

られた。 

2015年シーズンにおいてヘルパンギーナで主な検出

ウイルスであった CVA10 は、2013 年に大阪府で検出

された株とは異なるクラスターを形成した。このこと

により、CVA6 と同様、経年的にウイルス遺伝子が変化

し、世界的にウイルスが循環している可能性が示され

た。 

無菌性髄膜炎、手足口病およびヘルパンギーナの全

ての患者からライノウイルスが検出されているが、ラ

イノウイルスは不顕性感染が多いウイルスとして知ら

れている 15)。本報告で用いたウイルス遺伝子検出法で

はエンテロウイルスと共通遺伝子領域を増幅させる系

を用いている。そのため、検出事例として挙げている

が、疾患との因果関係は明確であるとは言えない。し

かし、無菌性髄膜炎およびヘルパンギーナ患者で高い

割合でライノウイルスが検出されていることから、何

等かの症状を起こす可能性は否定できない。 

エンテロウイルスは血清型が多数存在し年毎に流行

する血清型が入れ替わる。また、流行の規模も毎年変

化する。近年、エンテロウイルスによる無菌性髄膜炎
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表 1.無菌性髄膜炎患者由来検体における検体種別検出法別ウイルス検出結果 

 

 

表 2. 手足口病患者由来検体における検体種別検出法別ウイルス検出結果 

 

 

表 3. ヘルパンギーナ患者由来検体における検体種別検出法別ウイルス検出結果 

呼吸器由来検体：咽頭ぬぐい液、鼻汁、うがい液、唾液 

消化器由来検体：糞便、直腸ぬぐい液 

その他：皮膚病巣（水疱内容物）、尿 

 

 

遺伝子検出 分離培養 遺伝子検出 分離培養 遺伝子検出 分離培養 遺伝子検出 分離培養
Echo16 1 0 1 0 0 0 0 0
Echo18 2 0 1 0 1 0 0 0
CVB5 1 1 1 0 0 0 1 0
Rhinovirus 3 0 3 0 0 0 0 0
mumpus 3 1 1 0 2 0 0 0
合計(%) 10(58.8) 2(11.8) 7(36.8) 0(0) 3(0.9) 0(0) 1(100) 0(0)

呼吸器由来検体 消化器由来検体 髄液 その他
n=17 n=19 n=33 n=1

遺伝子検出 分離培養 遺伝子検出 分離培養 遺伝子検出 分離培養 遺伝子検出 分離培養
CVA6 48 13 4 0 1 0 2 1
CVA9 0 1 0 0 0 0 0 0
CVA10 1 0 0 0 0 0 0 0
CVA16 20 16 2 1 0 0 0 0
Echo18 2 2 1 0 0 0 0 0
Echo25 3 0 1 0 0 0 0 0
Rhinovirus 7 0 0 0 0 0 0 0
合計(%) 73(92.4) 32(40.5) 8(72.7) 1(9.0) 1(33.3) 0(0) 2(100) 1(50)

重複検出含む

髄液
n=3

その他
n=2

呼吸器由来検体
n=79

消化器由来検体
n=11

遺伝子検出 分離培養
CVA6 6 2
CVA10 9 7
CVA16 1 0
Echo18 1 0
Rhinovirus 7 0
合計(%) 24(52.2) 9(19.6)

重複検出含む

呼吸器由来検体
n=46
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図 4. 無菌性髄膜炎患者から検出された月別検出ウイルス遺伝子型 

 

 

図 5. 手足口病患者から検出された月別検出ウイルス遺伝子型 
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図 6. ヘルパンギーナ患者から検出された月別検出ウイルス遺伝子型 

 

 

図 7. CVA6 系統樹（VP1 領域,686bp） 

太字は 2011 年 2013 年、斜体は 2015 年シーズン大阪分離株 

 

 

 

図 8. CVA10 系統樹（VP1 領域,656bp） 

太字は 2013 年、斜体は 2015 年シーズン大阪分離株 

図 9.CVA16 系統樹（VP1 領域, 663bp） 

太字は 2011 年、斜体は 2015 年シーズン大阪分離株 
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の流行は報告されていないが、過去には Echo13、30 に

よる大規模な流行が報告された 16)。手足口病において

は主な原因ウイルスとして知られていた EV71 や

CVA16 に加えて CVA6 が流行するようになった。した

がって、中枢神経系の合併症の頻度が高いとされてい

るEV714)だけではなく、皮膚症状が重症化するCVA617)

の今後の流行状況にも注目する必要がある。 
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農産物中の残留農薬の検査結果 

（平成 26 年度〜平成 27 年度） 
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平成 26 年度および 27 年度に実施した農産物中の残留農薬の行政検査結果をまとめた。検査総数 564 検

体について分析した結果、殺虫剤のべ 157 件、殺菌剤のべ 135 件を検出した。このうち、食品衛生法の

残留基準値を超えた事例はバナナからビフェントリンが検出された 1 件のみであった。 

 

キーワード：農産物、残留農薬、行政検査、モニタリング 

key words: agricultural products, pesticide residues, administrative examination, monitoring 

 

 食品中の残留農薬等を規制するポジティブリスト制

度が導入されて約 10 年が経過した。現在、約 800 化合

物について、残留基準値が設定されているが、当所で

は、迅速簡便化に重点をおいた一斉分析法 1-3)を開発し、

ポジティブリスト制度への対応を行ってきた。また、

平成 20 年度から平成 24 年度までの 5 カ年計画となる

「大阪府食の安全安心推進計画」の中で、残留農薬検

査における項目数の拡充を目標に掲げ、131 項目（平

成 19〜21 年度）、153 項目（平成 22〜23 年度）、200 項

目（平成 24〜25 年度）と順次拡充を図ってきたところ

である。 

 一方で、平成 19 年および平成 22 年に厚生労働省か

ら通知された「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」4,5)（以下、ガイドライ

ン）により、分析精度の確認を目的とした妥当性評価

の実施が試験機関毎に求められることとなった。当所 

では、代表的な農産物であるほうれんそう、きゅうり、 
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Pesticide Residues in Agricultural Products - from 2014 to 2015- 

by Yoko KITAGAWA, Naoki FUKUI,  Satoko YAMAGUCHI, Masakazu 

OSAKADA, Masato YOSHIMITSU, Kazuhiko AKUTSU, Satoshi 

TAKATORI, Keiji KAJIMURA and Hirotaka OBANA 

ばれいしょ、玄米、りんごおよびウーロン茶等 15 種類

について妥当性評価を実施し 6,7)、残留農薬検査の標準

作業書を改訂した。今回、妥当性評価結果を踏まえて

実施した平成 26 年度および 27 年度の行政検査結果を

総括したので報告する。 

 

実験方法 

 

1. 試料 

 平成 26 年 5 月から平成 28 年 2 月の間に搬入された

564 検体（国産農産物 266 検体、輸入農産物 298 検体）

を対象とした。検体の内訳を表 1 に示した。 

 

2. 測定対象農薬 

 表 2 に示したのべ 221 項目の農薬を対象とした。 

 

3. 農薬標準品および試薬 

 農薬の標準品は、和光純薬工業（株）、関東化学（株）、

Riedel-de Haën及びDr. Ehrenstorfer GmbH製の残留農薬

分析用標準品又は同等品を用いた。各標準品をアセト

ン、またはメタノールで溶解し、1000 ppm 標準溶液を

調製した。各標準溶液を分析機器別に混合し、標準混

合溶液を調製した。アセトニトリル、アセトン、トル

エン、ヘキサン、塩化ナトリウム、クエン酸三ナトリ

ウム二水和物、クエン酸二ナトリウムセスキ水和物、

無水硫酸マグネシウム、トリフェニルリン酸、ポリエ

チレングリコール300は既報 6,7）に準じた。精製用カ

ys
タイプライターテキスト

ys
タイプライターテキスト
 -17-

ys
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ラムには、グラファイトカーボンブラック(GCB)/PSA

積層カラム(ENVI-CarbII/PSA, 500/500 mg；SUPELCO

製)、GCBカラム（ENVI-Carb, 500 mg；SUPELCO 製）、

オクタデシルシリル化シリカゲル（C18）カラム

（ENVI-18, 1000 mg；SUPELCO製）およびシリカゲル

（SiL）カラム（InterSep SI, 1000 mg,ジーエルサイ

エンス（株）製）を使用した。 

 

4. 器具および機器 

 使用器具および機器は既報 6,7)に準じた。使用機器の

概略を以下に記す。 

4-1）GC-MS/MS装置 

GC：7890A（Agilent製）、MS/MS：7000B（Agilent製）、 

分析カラム：DB-5ms（30 m×0.25 mm, 0.25 m；Agilent

製）、イオン化方式：EI 

4-2）LC-MS/MS装置 

LC：NEXERA（(株)島津製作所製）、MS/MS：4000QTRAP

（ABSciex製）、分析カラム：ACQUITY UPLC HSS T3（1.8 

m; 2.1×100 mm；Waters製）、プレカラム：ACQUITY 

UPLC HSS T3（1.8 m; 2.1×5 mm；Waters製）、イオ

ン化方式：ESI（ポジティブ）  

 

5. 前処理方法 

 当所の残留農薬検査実施標準作業書に従った。試験

法の概略を図 1 に示す。なお、定量限界はいずれの農

薬も 0.01 ppm であった。ただし、茶の熱湯抽出液を試

料として用いる場合（試験法 V）のみ、定量限界を 0.05 

ppm とした（アセタミプリド、ジフェノコナゾール、

ジフルベンズロン、ジメトエート、テトラコナゾール、

テブフェンピラド、ピラクロホス、フルフェノクスロ

ンの計 8 項目）。 

 

結果および考察 

 

1. 検体搬入実績 

 農産物の特性および精製方法を考慮し、農産物を 12

種類の「類型」に分類した 8）（表 1）。各類型において、

代表的な農産物 1〜2 種を「基幹食品」として選定した。

これらの農産物については、ガイドラインに沿って妥

当性を評価した。各類型における分析項目は、基幹食

品で妥当性が確認できた農薬を選定した（表 2）。なお、

基幹食品が複数の場合は、それらの共通項目とした。 

 表 1 に検体搬入実績を示した。2 年間の総検体数は

564 件であり、このうち国産農産物が 266 件、輸入農

産物が 298 件であった。検体搬入数が多い農産物は、

国産がだいこん（27 件）、きゅうり（24 件）、たまねぎ

（22 件）、玄米（20 件）であり、輸入ではバナナ（58

件）、オレンジ（41 件）、グレープフルーツ（38 件）、

キウィー（20 件）であった。多くの農産物は、国産あ

るいは輸入どちらかに偏る傾向が高いが、ブロッコリ

ー、かぼちゃ、ねぎおよびメロンは、国産と輸入の搬

入件数がほぼ同等であった。 

 

2. 農薬検出状況 

 全 564 検体中、何らかの農薬が検出された検体数は

193（検出率 34％）であった。国産と輸入で検出率を

比較すると国産が 24％（266 検体中 65 検体）、輸入が

43％（298 検体中 128 検体）となり、輸入農産物に検

出率が高い傾向が認められた。過去の報告 9-15）から、

野菜・穀類と比較して、果実は農薬検出率が高く、輸

入農産物中に果実の搬入割合が高いことが要因と考え

られた。 

 類型別検出農薬を表 3 にまとめた。検出率の高い農

産物は、レモン（100％）、グレープフルーツ（95％）、

ぶどう（83％）、ピーマン（パプリカ）（78％）、きゅう

り（75％）、その他のかんきつ類（75％）、小松菜（75％）

であった。野菜ではウリ科野菜（類型 3）の検出率が

高く、果実（類型 8.9.および 10）では全般的に検出率

が高い傾向が認められた。その中には複数の農薬が同

時に検出される検体も数多く確認された。表 4 に複数

農薬が検出されやすい農産物を示した。ピーマン（パ

プリカ）、りんご、かぼちゃおよびぶどうは、複数農薬

が検出される事例が多く、5 項目以上の農薬を 1 検体

から同時に検出する事例も認められた。一方、芋類・

根菜類（類型 6）、たまねぎ（類型 5）およびキウィー

（類型 9）からの検出率は低かった。 

 検査対象となる農薬 221 項目のうち 2 年間で検出実

績があったのは、42 項目であった。検出頻度の高い農

薬は、殺虫剤ではクロルピリホス（48 件）、イミダク

ロプリド（24 件）、アセタミプリド（23 件）、殺菌剤で

はピラクロストロビン（38 件）、プロシミドン（21 件）、

ボスカリド（18 件）、アゾキシストロビン（17 件）で

あった。このうち、イミダクロプリドおよびボスカリ

ドは項目拡充に伴い、平成 26 年度から検査対象となっ
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た項目であった。これらの検出頻度の高い農薬は、不

特定多数の農産物から検出されるのではなく、特定の

農産物から検出される傾向が認められた。表 5 に特定

農産物から高頻度に検出された農薬を示した。ピラク

ロストロビン（グレープフルーツ）、メチダチオン（そ

の他のかんきつ類）、テトラコナゾールおよびボスカリ

ド（ピーマン（パプリカ））、クロルピリホス（レモン）

等は当該農産物における検出率が 60％を超過し、特に

高頻度で検出される組み合わせであった。我々は過去

にも農産物中残留農薬の検査結果について報告を行っ

ている 9-15）。前回 14, 15）の農産物と検出農薬の組み合わ

せと比較すると、高頻度に検出される組み合わせの事

例が増大していた。これら高頻度に検出する組み合わ

せの増大傾向は、検査項目の拡充によるものと推察さ

れた。 

 

3. 農薬検出濃度について 

 農薬が検出された 193 検体の検出濃度は、ほとんど

が食品衛生法で定められている残留基準値の 20％未満

であった。全ての農薬検出値の残留基準値に対する割

合を図 2 に示した。その結果、基準の 10％未満となる

検出値が全体の約 90％を占めた。 

 平成 26 年度および 27 年度の検査において、食品衛

生法の残留基準値を超過した事例は、バナナから殺虫

剤のビフェントリンが検出された 1件（検出値 0.2 ppm、

基準値 0.1 ppm）のみであった。過去の大阪府の行政検査

における違反事例は、平成 22〜23 年度が 3 件、平成 24

〜25 年度が 4 件であり、平成 26〜27 年度の違反事例は

減少傾向にあった。これらは、農薬の散布状況を示すと

考えられ、日本の基準を遵守した食料生産が国内外で

行なわれていることが推察された。 

 

4. 今後の対応 

 残留農薬分析において、より多くの食品に適用可能

な迅速一斉分析方法の開発は重要である。ガイドライ

ンが導入されて以降、対象食品毎の分析精度について

も評価が求められている。検査業務と並行し、引き続

き妥当性評価の実施を行う予定であるが、その作業に

は、膨大な時間と労力が必要である。今後、限られた

時間と人員で対応するためには、評価対象とする食品

や農薬の「優先順位付け」が重要な課題となる。 

 今回報告した行政検査結果の検体搬入実績や検出状

況は、今後の優先順位を決める上で、非常に有用なデ

ータであると考えられた。これらのデータを活用し、

行政検査へ反映するとともに、今後も府内に流通する農

産物の安全性確保に努める予定である。 

  

分析検体の搬入に御尽力いただきました大阪府健康医

療部食の安全推進課および各保健所の食品衛生監視員

の皆様に深謝致します。 
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総アフラトキシン試験法の妥当性評価  

 

小阪田正和*	
 吉光真人*	
 福井直樹*	
 梶村計志* 

 

アフラトキシンの規制値は B1 のみが対象であったが、指標が総アフラトキシンに変更された。国は

総アフラトキシン試験法を通知したが、当所においても通知試験法に準じる試験法を採用した。国の示

す農薬等の試験法に関する妥当性評価ガイドラインに準じて、評価を行なったところ、ライスペーパー、

ポップコーン、ピーナッツ、アーモンドについて、選択性、真度（回収率）、精度、定量限界ともにガ

イドラインの目標値を満たし、この試験法が総アフラトキシンの規制値の適合判定に使用できることが

わかった。 

 

キーワード：総アフラトキシン、イムノアフィニティーカラム、蛍光検出器付き高速液体クロマトグラフ、高速

液体クロマトグラフ‐タンデム型質量分析計、妥当性評価 

Key words: Total Afratoxins, Immunoaffinity Column, FL-HPLC, LC-MS/MS, Validation 

 

アフラトキシンを含有する食品については、平成 23

年に指標がアフラトキシン B1 から総アフラトキシン

（アフラトキシン B1、B2、G1 及び G2 の総和）に変

更された 1)。それに伴い、食品中の総アフラトキシン

の定量について試験法が通知された 2)。 

当該試験法では、試験溶液の精製に多機能カラムま

たはイムノアフィニティーカラムを用いる方法が示さ

れている。多機能カラムは穀類および種実類に、イム

ノアフィニティーカラムは香辛料や加工食品、その他

多機能カラムで精製が不十分な試料に適用される。当

所では当該試験法に準ずる方法として、穀類および種

実を対象にイムノアフィニティーカラムを用いて試験

を行うこととした。 

農薬等の試験法については、平成 22 年に改定され

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」において、独自の試験法に加え、

通知試験法についても、ガイドラインに定められた妥

当性の確認が必要になった 3)（平成 25 年 12 月より施

行）。 

総アフラトキシン試験法の通知でも、ガイドライン 

 

 
*大阪府立公衆衛生研究所	
 衛生化学部	
 食品化学課 

Validation Study on A Method for Analysis of Total Afratoxins 

by Masakazu OSAKADA, Masato YOSHIMITSU, Naoki FUKUI and 

Keiji KAJIMURA 

 

に準じた妥当性評価の方法が示されており、当所で

実施する試験法について、評価を行うこととした。

ライスペーパー、ポップコーン、ピーナッツ、アー

モンドの 4種類の穀類および種実を対象とし、蛍光

検出器付き高速液体クロマトグラフおよび 2 機種

の高速液体クロマトグラフ‐タンデム型質量分析

計を用いた試験法について、妥当性評価を行なった

結果を報告する。 

	
 	
  

方法	
 

 

1.	
 試料	
 

大阪府内で販売されていた、ライスペーパー、

ポップコーン、ピーナッツ、アーモンドを用いた。

なお、対象のアフラトキシンが含まれていないこ

とを事前に確認した試料を用いた。 

 

2.	
 試薬、器具	
 

2-1.	
 標準品：市販の混合標準溶液（SUPELCO

社製、アフラトキシン B1、B2、G1及びG2各 25mg/L）

を用いた。 

2-2.	
 標準溶液：標準品をアセトニトリルで希

釈し、添加用標準溶液（250ng/mL、アセトニトリ

ル）、検量線用標準溶液（0.2, 0.5, 1, 2, 5ng/mL、10%

アセトニトリル溶液）を調製した。MS/MS測定条

件の検討には添加用標準溶液を希釈したものを用
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いた。 

2-3.	
 その他の試薬、器具：アセトニトリル、

塩化ナトリウムは和光純薬工業（株）製の残留農

薬 PCB 試験用、メタノールは残留農薬 PCB 試験

用または LC/MS用、酢酸アンモニウムは試薬特級、

Phosphate Buffer Salineは組織洗浄用を用いた。水

は Merck Millipore社製 Milli-Q純水製造装置（Elix 

Advantage, Milli-Q Advantage A10）で精製した水

（比抵抗値 18.2MΩ・cm）を用いた。ガラス繊維

ろ紙は GE Healthcare Life Sciences社製 934-AHを

用いた。15mL ポリプロピレン製遠沈管は Corning 

Science社製を用いた。イムノアフィニティーカラ

ムは堀場製作所（株）製 Smart Column AFLAKING

を用いた。 

 

3.	
 装置	
 

	
 ホ モ ジ ナ イ ザ ー ： KINEMATICA 社 製

POLYTRON PT10-35GT、遠心機：日立工機（株）

製 CR20GⅢ、05PR-22、遠心エバポレーター：東

京理化器械（株）製 CVE-3100、蛍光検出器付き高

速液体クロマトグラフ：LC；Waters 社製 alliance 

e2695, 蛍光検出器；Waters 社製 2475, 分析カラ

ム；関東化学（株）製 Mightysil RP-18 GP（5µm, 4.6

×150mm）、高速液体クロマトグラフ‐タンデム型

質量分析計： LC； Shimadzu 社製  Prominence, 

MS/MS；ABSciex 社製 API3200QTRAP, 分析カラ

ム；SUPELCO 社製 ASCENTIS C18（3µm, 2.1×

150mm）、高速液体クロマトグラフ‐タンデム型質

量分析計：LC；Shimadzu社製 NEXERA, MS/MS；

ABSciex社製 API4000QTRAP, 分析カラム；Waters

社製 ACQUITY UPLC HSS T3（1.8µm, 2.1×100mm） 

 

4.	
 蛍光検出器付き高速液体クロマトグラフ測

定条件	
 

4-1.	
 移動相：水‐メタノール（3:2）、流速：

0.7mL/min、カラム温度：40℃、注入量：20µL 

4-2.	
 検出条件：励起波長  365nm、検出波長 

450nm 

 

5.	
 高速液体クロマトグラフ‐タンデム型質量

分析計測定条件	
 

5-1.	
 移動相：A液：0.5mM酢酸アンモニウム 

表 1.	
 MS/MS測定条件 

（API3200QTRAP） 

Transition Declustering Colligion 

Potential    

（m/z）   （V）    （V） 

Afratoxin B1 	
 	
  313       61 ‐ 

  	
  313→241    61 47 

Afratoxin B2      315       71        ‐ 

     315→259    71 35 

Afratoxin G1      329        61        ‐ 

     329→243    61 33 

Afratoxin G2      331        66        ‐ 

     331→245    30 30 

上段：定量用イオン（SIM） 

下段：定性用イオン（MRM） 

（API4000QTRAP） 

Transition Declustering Colligion 

Potential    

（m/z）   （V）    （V） 

Afratoxin B1 	
  313→241    96 53 

     313→284    96 33 

Afratoxin B2 	
  315→287    91        37 

     315→259    91        41 

Afratoxin G1 	
  329→243    86        39 

  	
  329→200    86        59 

Afratoxin G2 	
  331→245    91        43 

  	
  331→115    91       115 

上段：定量用イオン（MRM） 

下段：定性用イオン（MRM） 

 

表 2.	
 真度および精度の目標値 

添加濃度	
 	
  回収率 	
 	
 	
   精度（RSD%） 

（µg/kg） （%） 	
  併行精度	
 	
 室内精度 

	
 2.5  70～110 	
 	
   20≧	
 	
 	
 	
 30≧ 

 

水溶液、B 液：0.5mM 酢酸アンモニウムメタノー

ル 、 グ ラ ジ エ ン ト 条 件 ：（ Shimadzu 社 製 

Prominence）； （%B）Initial（40）→ 10min（95）

→ 15min（95）、流速：0.2mL/min、カラム温度：

40℃、注入量：10µL、（Shimadzu社製 NEXERA）；

（%B）Initial（40）→ 5min（95）→ 9min（95）、

流速：0.2mL/min、カラム温度：50℃、注入量：5µL 

ys
タイプライターテキスト

ys
タイプライターテキスト

ys
タイプライターテキスト

ys
タイプライターテキスト
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5-2-1.	
 MS/MS 測定条件： API3200QTRAPにつ

いて対象とした 4 種のアフラトキシンの定量用

SIM および確認用 MRM を測定するメソッドを作

成した。測定条件は下記のように設定した。アフ

ラトキシンごとのパラメーターは表 1に示した。 

Ion mode：positive、Ion spray voltage：5500 V、Turbo 

heater ： 450 ℃ 、 Ion source gas 1 ： 70psi 、           

Ion source gas 2：60psi 

5-2-2.	
 MS/MS 測定条件：API4000QTRAP につ

いて対象とした 4 種のアフラトキシンの定量用お

よび確認用MRMを測定するメソッドを作成した。

測定条件は下記のように設定した。アフトキシン

ごとのパラメーターは表 1に示した。 

Ion mode：positive、Ion spray voltage：5500 V、Turbo 

heater ： 500 ℃ 、 Ion source gas 1 ： 75psi 、           

Ion source gas 2：65psi 

 

6.	
 抽出、精製	
 

試料は殻等の非可食部を除去し、粉砕した。試

料 50.0g を 500mL ポリプロピレン製遠沈管に採取

し、塩化ナトリウム 5gおよびメタノール‐水（4:1）

200mL を加えて、ホモジナイザーで 2 分間抽出し

た。5000rpmで 10分間遠心分離し、上清をメスフ

ラスコに 10mL 採取し、MilliQ 水を加えて 50mL

とした後、ガラス繊維ろ紙を用いてろ過し抽出液

とした。その後、抽出液 10mL をイムノアフィニ

ティーカラムに注入した後、10mL の MilliQ 水で

洗浄し、カラムを 800rpm で 30 秒間遠心して水を

除去した。アセトニトリル 1回あたり 1mLを注入

する操作を 3 回繰り返して、溶出液を 15mL ポリ

プロピレン製遠沈管に採った。遠心エバポレータ

ーを用いて溶出液を 45℃以下で濃縮し、溶媒を除

去した。残留物に 100µLアセトニトリルを加え、5

分間超音波処理を行った後、MilliQ 水 900µL を加

えてよく混和して試験溶液とした。 

 

7.	
 妥当性評価	
 

試料中の濃度が 2.5µg/kg になるように標準溶液

を添加し、30分間放置後、抽出、精製し、分析を

行った。実施者 2名がそれぞれ 2併行の添加回収 

試験を 3 日間行い、真度、併行精度および室内精

度を求め目標値（表 2）と比較した。 

表 3.	
 妥当性評価結果（蛍光検出器付き高速液体

クロマトグラフ	
 真度、精度） 

アフラトキシン	
 回収率 精度（RSD%） 

  	
  （%）   併行精度	
 	
 室内精度 

（ライスペーパー） 

Afratoxin B1       86.4        3.25        2.99 

Afratoxin B2       90.6       3.31        3.71 

Afratoxin G1       89.1       3.87        4.63 

Afratoxin G2       94.0       3.38        4.50 

（ポップコーン） 

Afratoxin B1       74.2       2.32        4.16 

Afratoxin B2       80.5       1.59        3.24 

Afratoxin G1       81.5       3.39        4.13 

Afratoxin G2       87.1       1.96        3.40 

（ピーナッツ） 

Afratoxin B1       80.0       2.42        5.49 

Afratoxin B2       83.5       2.49        4.42 

Afratoxin G1       83.1       4.64        6.24 

Afratoxin G2       86.3       3.47        5.41 

（アーモンド） 

Afratoxin B1       78.6       1.76        2.13 

Afratoxin B2       82.3       1.61        2.89 

Afratoxin G1       84.1       2.49        3.44 

Afratoxin G2       86.5       1.81        3.07 

 

結果および考察	
 

 

1.	
 選択性	
 

アフラトキシンの含有が認められない試料から

調製したブランク試料と、標準溶液を添加した試

料から調製した添加試料のクロマトグラフを比較

したところ、定量を妨害する夾雑ピークは、ライ

スペーパー、ポップコーン、ピーナッツ、アーモ

ンドいずれの試料においても確認されなかった。 

 

2.	
 真度、精度	
 

	
 表 3 に示すように、蛍光検出器付き高速液体ク

ロマトグラフにおいて真度は 74.2～90.6%であっ

た。併行精度は 1.59～4.64%、室内精度は 2.13～

6.24%であった。表 4に示すように、高速液体クロ

マ ト グ ラ フ ‐ タ ン デ ム 型 質 量 分 析 計

（API3200QTRAP）において真度は 73.3～88.7%で 
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表 4.	
 妥当性評価結果（高速液体クロマトグラフ

‐タンデム型質量分析計［API3200QTRAP］真度、

精度） 

アフラトキシン	
 回収率 精度（RSD%） 

  	
  （%）   併行精度	
 	
 室内精度 

（ライスペーパー） 

Afratoxin B1       84.6       2.21        3.49 

Afratoxin B2       88.7       1.32        2.73 

Afratoxin G1       81.4       5.19        7.96 

Afratoxin G2       88.3       5.18        6.18 

（ポップコーン） 

Afratoxin B1       73.3       3.62        3.57 

Afratoxin B2       78.0       0.74        3.22 

Afratoxin G1       79.6       10.3        10.0 

Afratoxin G2       86.7       6.51        7.04 

（ピーナッツ） 

Afratoxin B1       75.8       1.67        4.32 

Afratoxin B2       77.7       1.51        5.49 

Afratoxin G1       74.9       4.75        8.59 

Afratoxin G2       78.3       3.54        6.88 

（アーモンド） 

Afratoxin B1       80.4       2.58        4.22 

Afratoxin B2       83.6       3.24        4.95 

Afratoxin G1       82.3       3.91        5.93 

Afratoxin G2       85.5       3.36        5.19 

 

あった。併行精度は 0.74～10.3%、室内精度は 2.73

～10.0%であった。表 5 に示すように、高速液体

クロマトグラフ‐タンデム型質量分析計

（API4000QTRAP）において真度は 73.3～93.0%

であった。併行精度は 2.17～10.9%、室内精度は

5.58～21.4%であった。真度および精度は、いずれ

の測定機器でもすべての項目において、ガイドラ

インの目標値を満たす結果が得られた。 

 

3.	
 定量限界	
 

2.5µg/kg添加試料の S/N比を算出した。蛍光検

出器付き高速液体クロマトグラフでは Waters社 

の定量解析ソフトウェア Empower2 を用い、高速

液体クロマトグラフ‐タンデム型質量分析計では

ABSciex社の MS用定量解析ソフトウェア Analyst

を用いて、ピークの前または後、約 2分間をノイ 

表 5.	
 妥当性評価結果（高速液体クロマトグラフ

‐タンデム型質量分析計［API4000QTRAP］真度、

精度） 

アフラトキシン	
 回収率 精度（RSD%） 

  	
  （%）   併行精度	
 	
 室内精度 

（ライスペーパー） 

Afratoxin B1       87.0       3.61       7.73 

Afratoxin B2       90.2       2.17       7.10 

Afratoxin G1       89.1       3.57       5.61 

Afratoxin G2       93.0       2.39       5.58 

（ポップコーン） 

Afratoxin B1       73.3       5.04       6.64 

Afratoxin B2       79.3       5.57       7.04 

Afratoxin G1       83.6       10.9       11.6 

Afratoxin G2       89.3       8.09       9.74 

（ピーナッツ） 

Afratoxin B1       74.3       6.91       9.93 

Afratoxin B2       76.2       8.14       9.76 

Afratoxin G1       74.6       8.96       10.7 

Afratoxin G2       74.9       9.45       9.87 

（アーモンド） 

Afratoxin B1       74.6       8.51       21.3 

Afratoxin B2       77.2       8.12       21.0 

Afratoxin G1       81.9       9.01       21.4 

Afratoxin G2       83.6       9.34       20.5 

 

ズ範囲の対象とし、ピークおよびノイズの振れ幅

の最大値の比を算出した。2.5µg/kg 添加試料にお

いて、いずれのアフラトキシンも S/N 比は 10 以

上であり、この濃度での定量性を確認した。 

 

結論	
 

 

総アフラトキシンの試験法の妥当性評価を行っ

た。試料中の濃度が 2.5µg/kg になるよう標準溶液

を添加し、選択性、真度、精度、定量限界を評価

した。通知された試験法が示すガイドラインに準

じた目標値を満たす結果が得られた。 
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マルチモードカラムを用いた簡便な危険ドラッグスクリーニング法の開発 

 

武田章弘* 田上貴臣* 淺田安紀子* 土井崇広*

皐月由香* 川口正美* 沢辺善之* 

 

高速液体クロマトグラフィー／フォトダイオードアレイ検出器によるマルチモードカラムを用いた危険

ドラッグスクリーニング法を開発した。その結果、従来実施していたスクリーニング法に比べ、分析時間

を 78 分から 35 分に短縮し、分析の準備、後処理についても簡略化することができた。 

 

キーワード：マルチモードカラム、高速液体クロマトグラフィー／フォトダイオードアレイ検出器、新規精神活性

物質 

Key words：multi-mode-column, high performance liquid chromatography/ photodiode array detector (HPLC/PDA), new 

psychoactive substances 

 

大阪府では、危険ドラッグの流通実態の把握及び取

り締まりを行うために大阪府内及びインターネット上

で流通する危険ドラッグ製品を買い上げ、その成分分

析を行っている。危険ドラッグの分析においては、検

体に含まれる成分を推定するスクリーニング法のひと

つとして、高速液体クロマトグラフィー－フォトダイ

オードアレイ検出器 (HPLC-PDA) を用いている 1)。危

険ドラッグの分析では、合成カンナビノイド系などの

疎水性化合物とカチノン系などの塩基性化合物を同時

に分析する必要があることから、現在使用している方

法 (従来法) では、移動相にドデシル硫酸ナトリウム 

(SDS) を使用しているため、分析に長時間を要するこ

とに加え、移動相の調製やカラムの洗浄等の後処理に

多くの時間と手間を要している。 

そこで HPLC-PDA によるスクリーニングの迅速化

及び簡便化を目的として、SDS を使用することなく、

疎水性化合物および塩基性化合物の同時分析が期待で

きる、オクタデシルシリル基 (ODS) とスルホン酸基

の双方を備えたマルチモードカラムによる危険ドラッ

グのスクリーニング法の検討を行った。 

 

*大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 薬事指導課 

Development of a Screening Analysis for New 

Psychoactive Substances with a Multi-mode-column 

by Akihiro TAKEDA, Takaomi TAGAMI, Akiko ASADA, 

Takahiro DOI, Yuka SATSUKI, Masami KAWAGUCHI 

and Yoshiyuki SAWABE 

実験方法 

 

1) 標準物質及び試薬 

危険ドラッグの標準物質は市販品、国立医薬品食品

衛生研究所、大阪府警察科学捜査研究所、及び東京都

健康安全研究センターからの分与品、または当研究所

で合成したものを使用した。その他試薬類はすべて市

販品を用いた。 

 

2) 検体 

検体は 2011 年から大阪府が実施している危険ドラ

ッグ買上調査で買い上げた危険ドラッグ製品を用いた。 

 

3) 装置 

HPLC-PDA は Waters 製 Alliance HPLC e2695/2998

を使用した。 

 

4) 試料溶液の調製 

検体の性状ごとに以下の方法で試料原液を調製した。 

液体：メタノールで 100 倍希釈して試料原液とした。 

粉末：メタノールで 1 mg/mL 相当になるように溶解

した。 

植物片：検体約 50 mg をとり、メタノール 2.5 mL を

加え、ボルテックスミキサーで攪拌後、 0.45 μm のメ

ンブランフィルターでろ過した。 

また、分析に供する際は、液体検体、粉末検体、植

物片検体の試料原液を 70% アセトニトリルでそれぞ
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れ 10 倍、100 倍、10 倍に希釈した液を試料溶液とし

た。 

 

5) 標準溶液の調製 

標準品を約 0.1 mg/mL となるようにメタノールに

溶かした液を標準原液とし、 －20℃ で保管した。分

析に供する際は、標準原液を 70% アセトニトリルで 

10 倍希釈した液を標準溶液とした。 

 

6) 測定条件 

新規分析法 

移動相： 5.0 mM リン酸二水素カリウム溶液／5.0 mM

リン酸水素二カリウム溶液／アセトニトリル 

(3:3:14) 

カラム：カプセルパック CR 1:4、150 mm×4.6 mm、5 μm 

(資生堂) 

カラム温度：40℃ 

注入量：50 μL 

流量：1 mL/min 

測定波長：200-400 nm 

 

従来法 2) 

移動相 A ：アセトニトリル／水／リン酸混液 

(300:700:1、SDS 2.8 g/L 含有) 

移動相 B ：アセトニトリル／水／リン酸混液 

(700:300:1、SDS 2.8 g/L 含有) 

カラム：L-columnODS、150 mm×4.6 mm、5.0 μm (化学

物質評価研究機構) 

カラム温度：40℃ 

注入量：50 μL 

流量：1 mL/min 

グラジエント条件：0-10 min (A/B：75/25) → 30 min 

(A/B：10/90) 

※ 合成カンナビノイド系または上記のグラジエント

条件では化合物が溶出しない場合は以下のように

条件を変更した。グラジエント条件：0-10 min (A/B: 

75/25) → 30-90 min (A/B: 10/90) 

測定波長：200-400 nm 

 

結果 

 
1) マルチモードカラムによる分析の条件検討 

マルチモードカラムにはカプセルパックCR (資生堂、

150 mm×4.6 mm、5 μm) を用いたが、当該カラムは 

ODS 基とスルホン酸基の充てん比率の違いにより 3 

種類が存在する。そこで、カチノン系化合物などの塩

基性化合物の保持が良好になることを期待して、スル

ホン酸基の充てん比率が最も高い CR1:4 を選択した。 

検討の際に使用した対象成分はカチノン系から

1-(2-fluorophenyl)-2-(methylamino)propan-1-one 

(2-FMC)、1-phenyl-2-(pyrrolidin-1- yl)octan-1-one (PV-9)、

合 成 カ ン ナ ビ ノ イ ド 系 か ら 

N-(1-amino-3-methyl-1-oxobutan-2-yl)-1-(5-fluoropentyl)

-1H-indazole-3-carboxamide (5F-AB-PINACA) 、

naphthalen-1-yl[4-(pentylox)naphthalen-1-yl]methanone 

(CB-13) 、 フ ェ ネ チ ル ア ミ ン 系 か ら 

1-(4-methylphenyl)propane-2-amine (4-MA)、トリプタミ

ン 系 か ら  N-ethyl-N-isopropyl-5-methoxytryptamine 

(5-MeO-EIPT) 、 ピ ペ ラ ジ ン 系 か ら 

1-[(4-bromo-2,5-dimethoxyphenyl)methyl]-piperazine 

(2CB-BZP) を選択した (図 1)。 

移動相の有機溶媒比率は、従来法において最も溶出

の遅かった合成カンナビノイド系化合物 CB-13 が 

60 分以内に溶出する 70% に固定し、アイソクラティ

ック分析を行った。リン酸二水素カリウム水溶液及び

リン酸水素二カリウム水溶液とアセトニトリルを混合

し、 pH 及び塩濃度の異なる移動相による対象成分の

保持時間と分離を検討した。 

その結果を図 2 に示した。 5F-AB-PINACA、CB-13 

はともに、移動相の pH 及び塩濃度の影響を受けず、

一定の保持時間を示した。4-MA、5-MeO-EIPT、

2CB-BZP は pH の上昇に伴い、保持時間が短縮し、

塩濃度の低下に伴い、保持時間が長くなった。2-FMC 

もまた同様の傾向を示したのに対し、 PV-9 は pH 

の上昇に伴い、保持時間が長くなった。 

以上の結果、CB-13 以外の成分が 15 分以内に溶出

し、カチノン系 2 化合物並びに 5F-AB-PINACA 及

び 2-FMC の分離がそれぞれ良好であった、pH 6.5 お

よび塩濃度 5 mM を分析条件として採用した。なお、

当該条件下における各成分のピーク形状に問題は認

められなかった。 

 

2) 従来法とマルチモードカラムによる分析法の比

較 
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1) で確定した分析条件と SDS を使用する従来の

分析条件の比較を危険ドラッグ成分 260 化合物 (カ

チノン系 75 化合物、合成カンナビノイド系 101 化合

物、フェネチルアミン系 43 化合物、トリプタミン系 

10 化合物、ピペラジン系 6 化合物、その他 25 化合

物) を対象に比較した。その結果、従来法では全成分

の溶出に 78 分を要した。一方、マルチモードカラム

による分析法では 35 分で全成分を溶出することが可

能であった (図 3)。 

 

3) マルチモードカラムによる危険ドラッグ検体の

分析 

実際に大阪府下で買い上げられた危険ドラッグ 3

検体 (液体状、粉末状、植物片それぞれ 1 検体) を、

マルチモードカラムによる分析法で分析した。その

結果、検体中の夾雑物による妨害は確認されなかっ

た。また、検体中の危険ドラッグ成分は互いに完全

に分離された状態で検出され、各成分の保持時間及

び吸収スペクトルは標準溶液と一致した (図 4)。 

 

考察 

 

危険ドラッグ検査で実施している HPLC-PDA を用

いたスクリーニング法において、マルチモードカラム

を用いた新規分析法を開発した。その結果、対象とし

た危険ドラッグ 260 化合物を、従来法と比較して約半

分の 35 分で全成分を検出することが可能であった。

また、実際の検体についても夾雑物の妨害を受けず、

含有成分を全て検出することができた。さらに、従来

法で使用していた移動相には SDS を含有していたた

め、移動相の調製及び分析後のカラム洗浄処理にも多

くの時間を費やしていたが、新たな分析法で用いられ

る移動相は調製及び分析後の処理は容易であり、費や

される時間を削減することが可能となった。 
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図 1 分析の条件検討に使用した対象成分 
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図 2 マルチモードカラムによる分析の条件検討の結果 

 

図 3 従来法(A)及び新規分析法(B)による危険ドラッグ成分の保持時間の分布 
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図 4 マルチモードカラムによる危険ドラッグ検体の分析 

A: 液体, B: 粉末, C: 植物片 (1) α-ethylaminopentyophenone, (2) 4F-α-PVP, (3) α-PHPP, (4) 5F-MN-18, (5) diclofensine, 

(6) PV-9, (7) FUB-PB-22, (8) NNE1 indazole analog なお、縦軸は波長範囲 200- 400 nm のカウントを積分した強度を

示している。 
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大阪府内 22 浄水場におけるカルタップ、グルホシネート、ジチオカルバメート系

農薬、パラコート、ピラクロニルおよびフェリムゾンの存在実態 

 

吉田 仁* 高木総吉* 安達史恵* 小泉義彦* 中島孝江* 田中榮次* 足立伸一*  

 

大阪府内の水道原水および浄水を対象にカルタップ、グルホシネート、ジチオカルバメート系農薬、パラ

コート、ピラクロニルおよびフェリムゾンの存在実態およびその処理性を明らかにすることを目的に研究を

実施した。 

大阪府内の 22 浄水場を対象に平成 26 年 6 月に採取した原水試料において、2 施設からピラクロニルが同

濃度(0.00011 mg/L)で検出された。しかし浄水中からは検出されなかったため、ピラクロニルは浄水処理によ

り適切に除去されていると考えられた。他の農薬類は、いずれの施設においても原水・浄水試料から検出さ

れなかった。ピラクロニルは平成 19 年に農薬登録を受けた比較的新しい農薬で、関西地域において出荷量が

年々増加していることから今後も注視していく必要があると考えられた。 

キーワード：農薬、浄水処理、ピラクロニル 

key words：pesticides, water purification process, pyraclonil

 

水道水は水質基準に適合するものでなければなら

ず、水道法（第 4 条）により水道事業体等に検査の義

務が課されている1)。また、水質基準以外にも水質管

理上留意すべき項目を水質管理目標設定項目、毒性評

価が定まらない、水道水中での検出実態が明らかでな

い等の項目を要検討項目として定めている。このうち

水道水における農薬類は、水質管理目標設定項目に分

類されている2）。平成 25 年 4 月 1 日より、対象農薬リ

スト掲載農薬類として 120 種類が提示され、新たに 33

種類の農薬が追加された3）。水道事業者等は、このリ

ストを参考にしてその地域に合った農薬を選択して検

査することとされている。この 120 種の農薬の多くは、

これまでの農薬の標準検査法で対応可能であったが、 

 

*大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Concentrations of Cartap, Glufosinate, Dithiocarbamate Fungicides, 

Pyraclonil, Ferimzone and Paraquat in 22 Water Purification Plants in 

Osaka Prefecture, Japan 

by Jin YOSHIDA, Sokichi TAKAGI, Fumie ADACHI, Yoshihiko 

KOIZUMI, Takae NAKAJIMA, Hidetsugu TANAKA and Shin-ichi 

ADACHI 

10 種の農薬についてはリストに分類されたにもかか

わらず、標準検査法が設定されていなかった。上記 10

種のうち水中で速やかに分解するジチアノンを除いた

9 種の農薬について平成 27 年 3 月 25 日に標準検査法

が設定されたが4）、これら農薬類の存在状況はほとん

ど明らかにされていないのが実情である。著者らはこ

れまでの間、カルタップ、グルホシネート、ジチオカ

ルバメート系農薬について分析法を検討しその成果を

報告してきた5～7)。本研究は、対象農薬リストに選定さ

れたが平成 27 年 3 月 25 日まで標準検査法が未設定で

あった農薬の内、カルタップ、グルホシネート、ジチ

オカルバメート系農薬(ジネブ、ジラム、チウラム、プ

ロピネブ、ポリカーバメート、マンゼブ、マンネブ)、

パラコート、ピラクロニルおよびフェリムゾンの大阪

府内浄水場における実態およびその処理性を明らかに

することを目的に研究を実施したので以下にその詳細

を報告する。 

 
方法 

 

1.試薬および分析機器 
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ネライストキシンしゅう酸塩、グルホシネートアン

モニウム、ジネブ、ジラム、マンゼブ、マンネブ、パ

ラコート、ピラクロニル、(E)-フェリムゾン、(Z)-フェ

リムゾン(残留農薬試験用)、チウラム(Trace Sure ®)、

およびアントラセン-d10は和光純薬工業(株)製を使用

した。ポリカーバメート(残留農薬試験用)は関東化学

(株)製、プロピネブはDr. Ehrenstorfer GmbH製を使用し

た。精製水は、ミリポア製Direct-Qで精製したものを

使用した。ぎ酸、アセトニトリルおよびメタノール

(LC/MS用)、りん酸(高速液体クロマトグラフ用)、tert-

ブチルメチルエーテル、アセトン、ヘキサンおよびジ

クロロメタン(残留農薬試験用)、硫酸ナトリウム(無

水)(PCB・フタル酸エステル試験用)、アスコルビン酸

ナトリウム、チオ硫酸ナトリウム、亜硫酸ナトリウム、

ほう酸ナトリウム、クロロぎ酸 9-フルオレニルメチル

(FMOC)、りん酸二水素ナトリウム二水和物、L-システ

イン塩酸塩・一水和物、硫酸水素テトラブチルアンモ

ニウム、水酸化ナトリウム、ヨウ化メチル(試薬特級)

は和光純薬工業(株)製を用いた。エチレンジアミン四

酢酸三ナトリウム・三水和物(EDTA)は同仁化学研究所

(株)製を使用した。固相カラムOasis WCX Plusは、

Waters製を使用した。高速液体クロマトグラフ-タンデ

ム型質量分析計(LC-MS/MS)は、LCが 1100 シリーズ

（Agilent Technologies製）およびShimadzu Nexera ((株)

島津製作所製)、MS/MSがAPI-3000（AB Sciex製）およ

び 3200Q-Trap (AB Sciex製)の 2 台を使用した。LC-蛍

光検出器(FL)は、LCがLC-10ADシリーズ((株)島津製作

所製)、FLがRF-10AXL((株)島津製作所製)を使用した。 

ガスクロマトグラフ-質量分析計(GC-MS)は、GCが

7890A(Agilent Technologies製)、MSがJMS-Q1050GC(日

本電子(株)製)を使用した。分析カラムは、Ascentis Si 

(2.1×150 mm、5 μm)（SUPELCO製）、Ascentis C18 

(2.1×150 mm、5 μm)（SUPELCO製）、Shodex DE413 

(4.6×150 mm、4 μm)(昭和電工(株)製)およびVF-23 MS 

(30 m ×0.25 mm、0.25 μm) (Agilent Technologies製)を

用いた。 

 

2.調査方法 

調査施設は、対象化合物が農薬であることから、原

水が表流水系であることとし、大阪府内の水源を網羅

する 22 施設（水道用水供給：2 施設、上水道：17 施設、

簡易水道：3 施設）を選定し、原水と浄水を対象とし

た。浄水処理方法としては、急速ろ過処理：11 施設、

緩速ろ過処理：5 施設、膜処理：3 施設、活性炭処理：

1 施設、オゾン-活性炭処理：2 施設であった。調査時

期は農薬類の使用が多いと考えられる平成26年6月と

7 月に実施した。 

 

3.分析法 

3.-1 カルタップ、ピラクロニル、フェリムゾン 

カルタップは、容易に加水分解しネライストキシン

となるため、ネライストキシンを直接注入-LC/MS/MS

法で分析した5)。ピラクロニルおよびフェリムゾンに

ついても既報を参考に直接注入-LC/MS/MS法で分析

した8）。原水試料は孔径 0.20 µmの酢酸セルロース製

メンブランフィルター（東洋濾紙（株）製）でろ過し

た。浄水試料は残留塩素をチオ硫酸ナトリウムで消去

した。原水および浄水試料を一定量採り、LC-MS/MS

で測定した。LC-MS/MSの測定条件を表 1 に示した。 

3.-2 グルホシネート 

グルホシネートの分析法は溶媒抽出 -誘導体化

-LC/FL法とした6)。浄水試料は残留塩素を亜硫酸ナト

リウムで消去した。試料 20 mLを 100 mL分液ロートに

分取し、5％ほう酸ナトリウム水溶液 1 mLおよび 0.13% 

FMOC溶液 4 mLを添加し軽く撹拌した後、静置した。

続いてtert-ブチルメチルエーテル 10 mLを添加して上

下振とう（300 rpm、5 min）した後、静置した。水層

を一定量採り、LC-FLで測定した。LC-FLの測定条件

を表 1 に示した。 

3.-3 ジチオカルバメート系農薬 

ジチオカルバメート系農薬(ジネブ、ジラム、チウラ

ム、プロピネブ、ポリカーバメート、マンゼブおよび

マンネブ)の分析法は、誘導体化-GC/MS法とした7)。本

法ではジラム、チウラムおよびポリカーバメートから

はジメチルジチオカルバミン酸メチル（DMDC-Me）

が、ジネブ、ポリカーバメート、マンゼブおよびマン

ネブからはエチレンビスジチオカルバミン酸ジメチル

（EBDC-Me）が、プロピネブからはプロピレンビスジ

チオカルバミン酸ジメチル（PBDC-Me）が生成される。

本研究では、DMDC-Meを最も目標値が低く設定され

ているジラムに、EBDC-Meを最も目標値が低く設定さ

れているマンネブに、PBDC-Meをプロピネブの濃度に

換算して検出濃度を算出した。浄水試料は残留塩素を

亜硫酸ナトリウムで消去した。試料 100 mLに 2.5 mol/L 
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L-システイン溶液 5 mL、1 mol/L EDTA溶液 10 mLおよ

び 0.4 mol/L硫酸水素テトラブチルアンモニウム溶液 5 

mLを加えた後、50 v/v%水酸化ナトリウム溶液でpH値

を 7.5 に調整した。さらに 0.1 mol/L よう化メチル含有

ジクロロメタン・ヘキサン混液（75：25）5 mLを加え、

振とう機を用いて 10 分間激しく振り混ぜ、1 時間静置

後に有機溶媒層を分取した。残りの水層にジクロロメ

タン・ヘキサン混液（45：55）5 mLを加えた後 10～20

秒間振り混ぜて 10 分間静置後、有機溶媒層を先の有機

溶媒層に合わせた。分取した有機溶媒層に水が混在し

ていた場合は、1000 rpmで 10 分間遠心分離を行い、分

離した水層を取り除いた。同上のジクロロメタン・ヘ

キサン混液を加えて 10 mLにした後、硫酸ナトリウム

（無水）を加えて振とう後静置した。誘導体化物の揮

散を防ぐために、キーパーとしてトリエチレングリコ

ールを上澄み液 5 mLに対し 5 μL添加して、窒素ガス

を緩やかに吹き付けて 0.5 mLとし、これを試験溶液と

した。GC-MS測定条件を表 1 に示した。 

3.-4 パラコート 

パラコートの分析法は、既報を参考に固相抽出

-LC/MS/MS法とした9)。パラコートはガラスへ吸着す

る性質を有するため、分析はすべてプラスチック製の

器具を使用した。原水試料は孔径 0.20 μmの酢酸セル

ロース製メンブランフィルターでろ過した。浄水試料

は残留塩素をチオ硫酸ナトリウムで消去した。試料量

は 50 mLとした。固相Oasis WCX Plusをメタノール 10 

mL、精製水 20 mLでコンディショニングし、流速 4 

mL/minで試料を通水した。通水後、窒素ガスを 2 L/min

で 20 分間通気して脱水を行い、通水方向とは逆方向か

ら 10%ぎ酸アセトニトリル 2.5 mLで溶出した。溶出液

を一定量採り、LC-MS/MSでの測定に供した。なお、

濃縮液に沈殿物が生じた場合は孔径 0.2 μmのGLクロ

マトディスク(ジーエルサイエンス(株))でろ過したも

のを測定に供した。LC-MS/MS測定条件を表 1 に示し

た。 

 

4.分析法の評価 

 本研究では、各農薬類の定量下限値を以下の様に算

出した。当所で水道水を採取し、脱塩素処理を実施し

た後、各農薬の濃度が目標値の 1/1000～1/10 になるよ

うに添加し、添加回収試験を実施した。真度（回収率）

および併行精度が厚生労働省の示す水道水質検査方法 

表 1 農薬類の測定条件 

 
の妥当性ガイドラインの目標を満たした濃度を定量下

限値とした10)。 

カルタップ（ネライストキシン）
HPLC
装置

カラム
移動相(A)
移動相(B)
アイソクラティック

カラム温度

注入量
MS/MS
装置

イオン化方法

測定方法

モニターイオン

ネライストキシン

ピラクロニルおよびフェリムゾン
HPLC
装置

カラム
移動相(A)
移動相(B)
グラジエント

カラム温度

注入量
MS/MS
装置

イオン化方法

測定方法

モニターイオン

ピラクロニル

フェリムゾン

グルホシネート
HPLC
装置

カラム
移動相(A)
移動相(B)
グラジエント

カラム温度

注入量
FL
装置
励起波長(Ex)
蛍光波長(Em)

ジチオカルバメート系農薬

GC
装置

カラム

注入口温度

昇温条件

注入量
MS
装置

イオン化方法

イオン化電圧 70 eV
イオン化室温度230℃
測定方法

モニターイオン

DMDC-Me
EBDC-Me
PBDC-Me
アントラセン-d10

パラコート
HPLC
装置

カラム
移動相(A)
移動相(B)
アイソクラティック

カラム温度

注入量
MS/MS
装置

イオン化方法

測定方法

モニターイオン

パラコート 93、186 171

10 μL

3200Q-Trap (AB Sciex)
ESI-Positive
SRM

プリカーサー
イオン
(m/z )

プロダクト
イオン
(m/z )

40 ℃

114 72
158 86
188 -

Simadzu Nexera ((株)島津製作所)
Ascentis Si (2.1×150 mm, 5μm) (SUPELCO)
200 mM ぎ酸

アセトニトリル
40%B (15 min)

EI-Positive

SIM

定量イオン
(m/z )

確認イオン
(m/z)

135 88

JMS-Q1050GC(日本電子(株))

5 μL

RF-10AXL((株)島津製作所)
270 nm
315 nm

(ジネブ、ジラム、チウラム、プロピネブ、ポリカーバメート、マンゼブおよびマンネブ)

7890A (Aglient Technologies)
VF-23 MS (30 m×0.25 mm×0.25 μm)(Aglient Technologies)
200℃
60℃(5 min) → 20℃/min → 130℃(0 min)
 → 30℃/ min →250℃ (5 min)
2 μL

40 ℃

SRM
プリカーサー

イオン
(m/z )

プロダクト
イオン
(m/z )

315 169、241
255 91、132

LC-10ADシリーズ((株)島津製作所)
Shodex DE-413(4.6×150mm, 4 μm) (昭和電工(株))
pH3.4, 10 mmol/L りん酸ナトリウム溶液

アセトニトリル

25％B →12 min→60%B (8 min)

105、61150

ESI-Positive

0.1v/v% ぎ酸

アセトニトリル

20％B(2 min) →3 min→90%B (10 min)
40 ℃
10 μL

API-3000 (AB Sciex)

1100シリーズ(Agilent Technologies)
Ascentis C18 (2.1×150 mm, 5μm) (SUPELCO)

プロダクト
イオン
(m/z )

1100シリーズ(Agilent Technologies)
Ascentis Si (2.1 x 150 mm, 5μm) (SUPELCO)
0.1v/v%ぎ酸

アセトニトリル
60%B (15 min)
40 ℃
2 μL

API-3000 (AB Sciex)
ESI-Positive
SRM

プリカーサー
イオン
(m/z )
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結果 
 

1. 定量下限値および併行精度 

本研究における各農薬類の定量下限値、真度および

併行精度を表 2 に示す。 

 

表 2 農薬類の定量下限値、真度および併行精度 

 
 

ジチオカルバメート系農薬の定量下限値はプロピ

ネブを除いて目標値の 1/10 となったが、それ以外の農

薬類については目標値の 1/100 以下の濃度で精度よく

分析できることが確認できた。 

 

2. 大阪府内浄水場における検出状況 

平成 26 年 6 月に採水した原水試料において、22 施

設中 2 施設からピラクロニルが同濃度（0.00011 mg/L）

で検出された（2/22 施設、検出率：9%）。一方、他の

農薬類は、いずれの施設においても定量下限値未満で

あった。平成26年7月に採取した原水試料においては、

すべての農薬類が定量下限値未満であった。浄水試料

については、平成 26 年 6 月、7 月のいずれにおいても

農薬類は定量下限値未満であった。 

 

考察 
 

2 施設の原水試料から検出されたピラクロニルは浄

水処理により適切に除去されたことが明らかになった。

ピラクロニルの目標値は、0.01 mg/Lであるため、本研

究では、水道原水においてピラクロニルが目標値の

1/100 程度のレベルで存在していることが明らかにな

った。ピラクロニルが検出されたいずれの施設も淀川

を水源としていたため、検出濃度が同濃度になったと

考えられた。原水からピラクロニルが検出された 2 施

設はいずれもオゾン-活性炭処理の高度浄水処理を行

っている施設であった。高度浄水処理のプロセス、す

なわち凝集沈殿、急速砂ろ過、オゾン処理、活性炭処

理および塩素処理の内、どの工程がピラクロニルの除

去に関与しているかは不明であり、今後の研究の課題

となった。農薬類の急速ろ過処理、緩速ろ過処理およ

び膜処理による除去効果については、対象施設の原水

試料からいずれの農薬類も検出されず、本研究では評

価することはできなかった。カルタップの変化体であ

るネライストキシンは、塩素処理により速やかに分解

されることを確認している5)。ジチオカルバメート系

農薬は水や有機溶剤への溶解性が低い化合物であり、

オクタノール/水分配係数(log Pow)は、-0.26～1.79 と疎

水性が比較的大きい11）。そのため、水道原水中では溶

存態で存在せず、凝集沈殿処理で除去されると考えら

れた。 

 ピラクロニルは、ダイアゾール系除草剤で平成 19

年に農薬登録を受けている11）。構造式は図 1 の様とな

り、水溶解度は 0.051 g/L(20℃)と比較的親水性は低い。 

 

 

 

 

 

 

図 1 ピラクロニルの構造式 

 

加水分解性はpH4～9 で半減期は 1 年以上と安定性

の高い物質である。平成 25 年の全国出荷量は 120 tと

報告されている11）。図 2 に大阪府、京都府、滋賀県、

奈良県、兵庫県および和歌山県におけるピラクロニル

の年間出荷量の推移を示す。 

 

 

図 2 滋賀県、京都府、兵庫県、大阪府、和歌山県およ

び奈良県におけるピラクロニルの年間出荷量の推移12) 

 

ピラクロニルは、関西において水道原水から検出さ

れ、出荷量も年々増加している農薬であるため、今後

定量下限値
(mg/L)

添加濃度
(mg/L)

添加濃度の目
標値に対する

割合

試行回数
(n)

真度
(%)

併行精度
（RSD)(%)

カルタップ
（ネライストキシン）

0.0030 0.0030 1/100 12 81.3 2.8

グルホシネート 0.00020 0.00020 1/100 12 95.7 9.3
ジチオカルバメート系農薬

　ジネブ 0.0010 0.0010 1/10 5 111.5 13.0
　ジラム 0.0010 0.0010 1/10 5 81.9 21.4
　チウラム 0.0020 0.0020 1/10 5 101.8 19.2
　プロピネブ 0.00020 0.00020 1/100 5 80.7 12.3
　ポリカーバメート 0.0030 0.0030 1/10 5 114.7 18.5
　マンゼブ 0.0020 0.0020 1/10 5 92.5 6.6
　マンネブ 0.0010 0.0010 1/10 5 71.8 8.9
パラコート 0.000050 0.000050 1/100 12 96.8 8.7
ピラクロニル 0.00010 0.00010 1/100 7 103.0 6.2
(E)フェリムゾン 0.000050 0.000050 1/1000 7 87.0 8.5
(Z)フェリムゾン 0.000050 0.000050 1/1000 7 100.0 2.7
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も注視するべき農薬であると考えられた。 

 本研究は、平成 26 年度大阪府水道水中微量有機物質

調査により実施された。各水道事業体との調整、採水、

試料の搬入に関してご協力いただいた大阪府環境衛生

課および各水道事業体の職員の方々に御礼申し上げま

す。 
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大阪府水道水質検査外部精度管理結果 

－ 臭素酸（平成 26 年度） － 

 

中島孝江* 足立伸一*  

 

大阪府水道水質検査外部精度管理事業は、本府環境衛生課が、大阪府立公衆衛生研究所の協力を得て、府

内の試験研究機関及び水道事業体を対象に実施している。平成 26 年度は無機物質項目として臭素酸を対象と

し、27 機関から回答のあった検査値を解析した。外れ値になった機関は 2 機関（全体の 7.4％）であり、概

ね良好な結果が得られた。外れ値の原因は、2 機関共チェック体制の不備であると考えられた。

キーワード：水道水、外部精度管理、臭素酸 

Key words：drinking water, external quality control, bromic acid

 

大阪府水道水質検査外部精度管理事業は、水道水質

検査精度の向上を図ることを目的として、平成 5 年度

より大阪府健康医療部環境衛生課と共同で府内水道事

業体等の協力を得て実施されてきた 1-8）。平成 26 年度

は、臭素酸を無機項目の対象項目として実施した。 

臭素酸は、オゾン処理による消毒副生成物として生

成される 9)他、消毒用に添加される次亜塩素酸ナトリ

ウムに不純物として含まれることが知られており 10)、

平成 25 年度の大阪府内における臭素酸（HBrO3）の浄

水中濃度は<0.001～0.003mg/L であった 11)。国際がん

研究機関（IARC）が、Group2B（ヒトに対して発がん

の可能性がある）に分類するなど 12)、発がん性が指摘

されたことから、人体に害がある物質として水質基準

値（0.01mg/L）が設定された 13)。 

 

   調査方法 

 

1.対象物質 

臭素酸を対象物質とした。 

 

2.参加機関 

 

*大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Results of Extemal Quality Control on the Analytical Measures for Tap 

Water in Osaka Prefecture―Bromic acid (2014)― 

by Takae NAKAJIMA and Shinichi ADACHI 

 

表 1 に示す 27 機関であった。 

 

 

表 1 外部精度管理参加機関 

大阪市水道局 岸和田市上下水道局

池田市上下水道部 貝塚市上下水道部

箕面市上下水道局 大阪広域水道企業団（水質管理センター）

豊中市上下水道局 大阪広域水道企業団

吹田市水道部           （河南水質管理ステーション）

茨木市水道部 大阪広域水道企業団（村野浄水場）

高槻市水道部 大阪広域水道企業団（庭窪浄水場）

枚方市上下水道局 堺市衛生研究所

寝屋川市上下水道局 高槻市環境科学センター

守口市水道局 大阪市立環境科学研究所

門真市上下水道局 東大阪市環境衛生検査センター

交野市水道局 大阪府茨木保健所

堺市上下水道局 大阪府泉佐野保健所

和泉市上下水道部 大阪府立公衆衛生研究所

 

 

3.実施方法 

3-1. 精度管理試料の調製方法 

平成 26 年 9 月 22 日（月）に大阪府立公衆衛生研究

所（大阪市東成区中道 1 丁目 3 番 69 号）に給水されて

いる水道水約 30L をポリタンクに採水し、臭素酸イオ

ン標準液（2000 mg/L、和光純薬)を 0.045 mL 添加し調

製した。 当所で測定した添加前の水道水の臭素酸濃度

は 0.00257mg/L であった。この調製試料は、250 mL ポ
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リエチレン製瓶 50 本に分注し、配布まで 4℃で冷蔵保

存した。 

3-2. 試料の均一性及び安定性 

精度管理試料を分注順に等間隔で 5 本抜き取って測

定したところ、平均値 0.00523 mg/L、標準偏差 0.00009 

mg/L、変動係数 1.76％で均一性に問題がないことが確

認された。また、この試料を 4℃で冷蔵保存し、安定

性の確認のため配布後 27 日まで定期的に測定した結

果、臭素酸濃度は 0.00513～0.00552 mg/L で保存期間に

よる有意差は認められなかった（クラスカル・ウォリ

ス検定）（図 1）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 試料の安定性 

 

 

3-3. 試料の配布方法 

精度管理試料は、平成 26 年 9 月 24 日（水）に当所

上水試験室において各検査実施機関に配布した。 

3-4. 試料の検査方法 

検査方法は、「水質基準に関する省令の規定に基づ

き厚生労働大臣が定める方法」の別表第 18 に定める方

法の「イオンクロマトグラフーポストカラム吸光光度

法」（公定法）14)とした。 

参加機関は配布試料について併行数 5 で分析を行い、

その測定値と分析法の分析条件を「外部精度管理結果

報告書」に記入することとした。 

検査結果として、外部精度管理結果報告書（試料検

査結果、検量線結果、分析条件調査票）、分析チャート、

検量線、標準作業手順書、作業記録、計算過程記載メ

モ等を平成 26 年 10 月 24 日（金）までに回収した。 

3-5. 結果の検証方法 

報告された測定値 (n=5) の変動係数 (CV) は 10％

を許容範囲とし、10％の許容範囲を超えたものについ

ては外部精度管理の評価の対象外とした。 

測定値の平均値を検査値とした。 

1）「真値」と「真値」に対する誤差率の算出 

各機関からの検査値を用いて、有意水準を 5％とし

て Grubbs の棄却検定 15)を行い、棄却された検査値を

除いた検査値から平均を求め、これを「真値」とし、

以下の式から誤差率を算出した。  

誤差率（％）＝（各機関の検査値－真値）/ 真値×100 

2）Z スコアの算出 

Z スコアは、四分位法で算出した 16～18)。以下に計算

式を示す。 

Z＝（x−X）／s 

ここで、x＝各検査値 

X＝検査値の第 2 四分位数（中央値） 

s＝0.7413 × (検査値の第 3 四分位数－検査値

の第 1 四分位数) 

3）「外れ値」の評価   

検査値は「真値」に対する誤差率の許容範囲を±10％

とする方法と Z スコアの許容範囲を絶対値が 3 未満と

する方法の 2 つの方法で評価し、両方法で許容範囲を

超えた検査値のみを「外れ値」と評価した。 

           

         結果 

 

1. 検査結果の検証 

誤差率および Z スコアを表 2 に示した。検査値のヒ

ストグラムを図 2 に、Z スコアのヒストグラムを図 3

に示した。なお、表 2 の検査機関番号は表 1 と対応し

ない。 

1-1. 変動係数 

27 機関のうち 5 つの測定値の変動係数が 10％を超

えた機関は存在しなかったため、全機関を評価対象と

した。 

1-2. 「真値」と誤差率 

Grubbs の棄却検定で 2 検査値 (A-26、27) が棄却さ

れ、残りの 25 検査値を平均した 0.00533 mg/L を「真

値」とした。誤差率の許容範囲を超えたのは 2 機関

(A-26、27)であった。 

1-3. Zスコア 

全機関の検査値を用いて Z スコアを求めた結果、Z

スコアの範囲は -2.81～32282 となり、Z スコアが許容
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範囲を超えたのは 2 機関(A-26、27)であった。 

1-4. 「外れ値」 

検証方法で示した誤差率および Zスコアの両方の許

容範囲を超えた「外れ値」に該当する機関は 2 機関 

(A-26、27) で、全体の 7.4％ (2/27) となり、多くの機

関が良好な分析結果であった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 検査結果の分布図 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3  Z スコアの分布図 

 

 

なお、「外れ値」が桁外れの値であったので、表 2

の平均値、最大値、最小値、標準偏差、変動係数、は

「外れ値」を除いて求め、それぞれ 0.00533 mg/L、

0.00560 mg/L、0.00489 mg/L、0.000164 mg/L、3.1％で

あった。 

1-5. 「外れ値」になった原因 

 機関 A-26 の検査値は 0.552 mg/L、誤差率は 10248％、

Z スコアは 3336、変動係数は 1.1%であった。提出され

た資料、『計算過程記載メモ』の値（n=5）は 0.00543

～0.00558 であったが、報告書にはその 100 倍の値が記

載されており、原因は報告書に転記する際のミスであ

ると考えられた。 

機関 A-27 の検査値は 5.29 mg/L、誤差率は 99178％、

Z スコアは 32282、変動係数は 1.2％であった。提出さ

れた資料の、『検量線』の単位が μg/L になっており、

表 2 臭素酸に関する各機関の結果 

0

2

4

6

8
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12

機
関

数

階 数 値（mg/L）

＊ 外れ値

＊

0

2

4

6

8

10

12
機

関
数

階 数 値

＊

＊ 外れ値

検査機関番号
検査値

（mg/L）

変動
係数

（％）

誤差率
（％）

Zスコア

A-1 0.00489 1.9 -8.26 -2.81

A-2 0.00508 2.5 -4.81 -1.68

A-3 0.00513 2.0 -3.80 -1.36

A-4 0.00517 6.3 -2.97 -1.09

A-5 0.00519 1.3 -2.63 -0.98

A-6 0.00520 0.7 -2.52 -0.94

A-7 0.00521 3.6 -2.37 -0.89

A-8 0.00530 2.4 -0.68 -0.34

A-9 0.00530 2.5 -0.65 -0.33

A-10 0.00530 1.3 -0.57 -0.31

A-11 0.00533 1.3 0.03 -0.11

A-12 0.00534 0.8 0.14 -0.07

A-13 0.00535 1.9 0.33 -0.01

A-14 0.00535 2.4 0.37 0.00

A-15 0.00538 2.3 0.93 0.18

A-16 0.00540 0.4 1.27 0.29

A-17 0.00540 0.3 1.27 0.29

A-18 0.00542 0.9 1.57 0.39

A-19 0.00543 1.0 1.79 0.46

A-20 0.00544 1.7 1.98 0.52

A-21 0.00551 1.7 3.25 0.94

A-22 0.00552 4.5 3.52 1.03

A-23 0.00553 0.3 3.74 1.10

A-24 0.00555 0.8 4.15 1.23

A-25 0.00560 1.9 4.94 1.49

A-26 * 0.552 1.1 10248 3336

A-27 * 5.29 1.2 99178 32282

n 27

平均値** 0.00533

最大値** 0.00560

最小値** 0.00489

標準偏差** 0.000164

変動係数(％)** 3.1

n** 25

「真値」：0.00533 mg/L

**：「外れ値」を除いて求めた値

*：「真値」に対する誤差率が±10％を超え、Zスコアの絶対値が

        3以上の機関（外れ値）
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この検量線を用いて得られた値をそのまま転記したこ

とが 1000 倍の値になった原因であると考えられた。 

両機関共、転記ミスがなかった場合の検査値の誤差

率は、それぞれ 3.48％と -0.72％で「真値」に近い値

となっており、測定方法に問題はないと考えられた。 

1-6. 使用機器およびカラム 

 使用機器のメーカーはサーモフィッシャーサイエン

ティフィック（旧日本ダイオネクスを含む）（以下 TF）

が 11 機関、島津製作所（以下 SM）が 13 機関、その

他が 3 機関であった。使用カラムは TF 製が 11 機関、

SM 製が 14 機関、その他が 2 機関であった。 

「外れ値」を除き、使用機器に TF 製と SM 製を用

いた検査値について差の検定を行った。東ソーおよび

日立ハイテクノロジーズの機器を使用していたのはそ

れぞれ 1 機関と少なかったため比較の対象外とした。

比較の結果、検査値に使用機器による差がみられ、TF

製で有意に低い値であった（マン・ホイットニーの U

検定）（図 4）。原因についてはそれぞれの機器で用い

るカラムの分離能の違いが疑われるが、「外れ値」を除

いた全検査値の変動係数は 3.1％（表 2）であるので、

どちらの機器を使用して測定しても問題はないと考え

られる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4 検査値と分析機器メーカーとの関係 

 

 

1-7. 前処理 

 公定法では試料を孔径 0.2 μm のメンブランフィル

ターでろ過することになっているが、ろ過していなか

った機関が 3 機関あり、公定法どおりの前処理を行う

必要がある。 

1-8. 検量線 

すべての機関の検量線は、公定法に定められた検水

の濃度範囲を超えない範囲で 4 点以上の検量点を用い、

寄与率(R2)は 0.99 以上であり、直線性は概ね良好であ

った。   

しかし、4 点以上の標準溶液を測定しているにもか

かわらず、検量線の作成の際、強制的に原点を通過さ

せている機関が 1 機関存在した。このように作成され

た検量線は原点の影響を受けるため不適切である。 

 また、検量線の作成に使用した標準溶液の最小濃度

が 0.001 mg/L より高かった機関が 3 機関存在した。空

試験値は公定法に定められた検水の濃度範囲の下限値

を下回ることを確認することになっているので、最小

濃度を測定していないと空試験の判定を行うことが出

来ないため不適切である。 

さらに、臭素酸の基準値は 0.01 mg/L であり、その

1/10 の 0.001 mg/Lまで定量することが通知されている

19)。すべての機関の濃度範囲は、今回の外部精度管理

試料を定量するには問題ない濃度範囲ではあったが、

最小濃度が 0.001 mg /L より大きい標準液で作成され

た検量線を用いて、0.001 mg/L 未満を判定することは

不適切であるので、検査に使用する検量線は、公定法

に示された濃度範囲内（0.001～0.02 mg/L）において、

最小濃度を含む検査試料の濃度をはさむ 4 点以上の濃

度で作成することに留意する必要がある。 

また、外部精度管理を実施した時点で、公定法では

臭素酸カリウムを秤量して、標準原液を調製すること

になっていたが、1 機関以外の検査機関において市販

の標準液を標準原液としていた。これに関して、公定

法の一部改正により、平成 27 年 4 月 1 日から、標準原

液は、計量法の規定に基づく証明書が添付された公定

法に定める標準原液と同濃度のものが用いることがで

きることになった 20)が、今回使用されていた標準液は

この規格に適合したものではなかった。市販の標準液

は製造元により濃度が保証されていることから、秤量

の操作を省略できるなど利便性が高いことが使用され

ている大きな理由と考えられるので、公定法の規格に

適合した市販品ができることが望まれる。 

1-9. その他 

 報告書への結果が有効数字 3 桁で入力されていない

機関、『分析チャート』、『本分析に係る作業記録』およ

SM：島津製作所 TS：東ソー HT：日立テクノロジーズ
TF：サーモフィッシャーサイエンティフィック（旧日本ダイオネクスを含む）

マン・ホイットニ－のU検定、 **： p＜0.01

SM

n=13

TF

n=10

HT

n=1

TS

n=1

0.0045 

0.0050 

0.0055 

0.0060 

検
査

値
（

mg
/L

）

**

平均値±標準偏差
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び『分析結果の計算過程を記録したメモ』が未提出の

機関が数機関見受けられた。 

 『分析チャート』、『本分析に係る作業記録』および

『分析結果の計算過程を記録したメモ』については

日々の検査においても重要な書類である。整備が不十

分な機関においては早急に対応しなければならない。 

 

まとめ 

 

平成 26 年度大阪府水道水質検査外部精度管理とし

て、臭素酸の検査結果を「真値」に対する誤差率±10％

と Z スコアの絶対値 3 未満を許容範囲とする 2 つの方

法で評価を行った。27 の機関の内、測定値の変動係数

が 10％を超えた機関は存在しなかった。「真値」に対

する誤差率が許容範囲を超えたのは 2 機関、Z スコア

が許容範囲を超えたのは 2 機関であった。両評価方法

で許容範囲を超え、「外れ値」に該当したのは 2 機関で

あった。「外れ値」の存在率は 7.4％（2/27）で、多く

の機関が良好な分析結果であった。 

なお、添付資料等を検証し、「外れ値」の原因を検

討した結果、検査精度を維持、向上する上で、次の留

意点が考えられた。 

●検査結果を複数人で確認を行う等、チェック体制を

整備、強化すること。 
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大阪府水道水質検査外部精度管理結果と分析の留意点 

- ハロ酢酸（平成 26 年度）- 

 

小泉義彦＊ 足立伸一＊ 

 

大阪府水道水質検査外部精度管理は、本府環境衛生課が公衆衛生研究所の協力を得て、府内の水道事業体

及び試験研究機関を対象に実施している。平成 26 年度は有機物質項目としてハロ酢酸（クロロ酢酸、ジクロ

ロ酢酸、トリクロロ酢酸）を対象項目とし、23 機関から回答のあった 23 検査値を解析した。クロロ酢酸及

びトリクロロ酢酸では、それぞれ 1 機関が外れ値（全体の 4.3%）となったが、ジクロロ酢酸では外れ値はな

かった。今回の外部精度管理に参加した機関は、概ね良好な結果であった。検証の結果、検査精度を向上す

るには、液々抽出時の漏れ、 誘導体化試薬の濃さなどに留意すべきことが明らかになった。 

  

キーワード：水道水、外部精度管理、ハロ酢酸 

Key words ：drinking water, external quality control, halo acetic acid 

 

大阪府水道水質検査外部精度管理は、水道水質検査

精度の向上を図ることを目的として、平成 5 年度より

大阪府健康医療部環境衛生課と共同で、府内水道事業

体等の協力を得て実施されてきた 1-8)。平成 26 年度は

ハロ酢酸（クロロ酢酸、ジクロロ酢酸、トリクロロ酢

酸）を有機物質の対象項目として実施した。 

クロロ酢酸は 2,4-PA（除草剤）、BPBG（チューイン

ガム用可塑剤及び塩化ビニル可塑剤）、医薬品、パーマ

ネント液、香料、キレート剤及び界面活性剤などの原

料に使用され、ジクロロ酢酸及びトリクロロ酢酸の工

業的用途はほとんどない 9)。 

水道水に含まれるハロ酢酸は、主として、原水に含

まれる有機物質と消毒剤（塩素）が反応して生じる消

毒副生成物である。一方、天然に存在するハロゲンに

はフッ素、塩素、臭素及びヨウ素があるが、水道水中

に見出される主なハロ酢酸は、クロロ酢酸、ジクロロ

酢酸、トリクロロ酢酸、ブロモ酢酸、ジブロモ酢酸、

トリブロモ酢酸、ブロモクロロ酢酸、ブロモジクロロ

酢酸及びジブロモクロロ酢酸の 9 種である。このうち、 

                         

＊ 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Results of External Quality Control on the Analytical Measures for Tap 

Water in Osaka Prefecture－Halo acetic acid (2014)－ 

by Yoshihiko KOIZUMI and Shinichi ADACHI 

クロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びトリクロロ酢酸の 3 種

が水道水質基準に指定され、他の 6 種は要検討項目に

指定されるが、目標値の設定はない 10)。 

クロロ酢酸の基準値は 0.02mg/L である。これは、耐

容 1 日摂取量を 3.5μg/kg 体重/日として設定されたも

のである。 

ジクロロ酢酸の基準値は、平成 27 年 4 月 1 日より

0.04mg/L から 0.03m/L に強化された。これは、非発が

ん毒性を指標とした場合の耐容 1 日摂取量を 12.5μ

g/kg 体重/日、発がん性を指標とした場合の耐容 1 日摂

取量を 12.9μg/kg 体重/日、発がんユニットリスクを

7.8×10-3/(mg/kg 体重/日)として設定された 11)。 

トリクロロ酢酸の基準値についても同じく 4 月 1 日

より、0.2mg/L から 0.03m/L に強化された。これは耐

容 1 日摂取量を 6μg/kg 体重/日として設定されたもの

である 11)。 

 

調査方法 

 

1.参加機関 

  表 1 に示す 23 機関であった。 
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表 1 外部精度管理参加機関 

大阪市水道局 貝塚市上下水道部

豊中市上下水道局 大阪広域水道企業団（水質管理センター）

吹田市水道部 大阪広域水道企業団（河南水質管理ステーション）

茨木市水道部 大阪広域水道企業団（村野浄水場）

高槻市水道部 大阪広域水道企業団（庭窪浄水場）

枚方市上下水道局 堺市衛生研究所

寝屋川市上下水道局 高槻市環境科学センター

守口市水道局 大阪市立環境科学研究所

交野市水道局 東大阪市環境衛生検査センター

堺市上下水道局 大阪府藤井寺保健所

和泉市上下水道部 大阪府立公衆衛生研究所

岸和田市上下水道局  

 

2. 実施方法 

2-1. 精度管理試料の調製方法 

平成 26 年 9 月 22 日（月）に精製水約 70L をステン

レスタンクに採取し、クロロ酢酸標準液 (和光純薬： 1 

mg/mL)を 0.6mL、ジクロロ酢酸標準液 (和光純薬： 1 

mg/mL)を 0.8mL、トリクロロ酢酸標準液 (和光純薬： 

1 mg/mL)を 2mL 添加した。調製に用いた精製水中のク

ロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びトリクロロ酢酸はいずれ

も定量下限値（0.001mg/L）未満であった。精度管理試

料の設定濃度は、クロロ酢酸 0.00857mg/L、ジクロロ

酢酸 0.0114mg/L 及びトリクロロ酢酸 0.0286mg/L とし

た。 

上記調製試料をマグネチックスターラーで 30 分間

撹拌後、500 mL ガラス瓶に 80 本分注し（満水）、配布

まで冷暗所で保管した。平成 26 年 9 月 24 日（水）に

検査実施機関に配布した。 

2-2. 試料の均一性及び安定性 

試料の均一性を調べるために、分注した試料から、

調製した順に一定間隔で 5 本の試料を抜き取り、測定

した。変動係数はクロロ酢酸で 0.477％、ジクロロ酢酸

で 1.97％、トリクロロ酢酸で 1.99％であり、均一性に

問題はなかった（表 2）。安定性に関して、配布後 14

日まで定期的に測定した結果を図 1 に示した。クロロ

酢酸、ジクロロ酢酸及びトリクロロ酢酸とも危険率

5％としたクラスカル・ウォリス検定の結果、有意差は

認められなかった。 

以上により、配布試料の均一性及び冷蔵庫にて保管

した場合、2 週間後まで安定であることを確認した。 

2-3.  試料の測定方法 

配布試料は前処理を含め、併行数 5 で測定を行い、

その結果と分析法の分析条件を「外部精度管理報告書」 

表 2 配布試料の均一性 

統計値 クロロ酢酸 ジクロロ酢酸 トリクロロ酢酸

n 5 5 5

平均値 (mg/L) 0.00821 0.0107 0.0265

標準偏差 (mg/L) 0.0000391 0.000210 0.000528

変動係数 CV (%) 0.477 1.97 1.99  
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図 1 配布試料の安定性 

 

に記入し、平成 26 年 10 月 24 日（金）までに回収した。 

2-4. 結果の検証方法 

各機関から報告された測定値（n=5）の変動係数（CV）

20％を許容範囲とし、20％を超えるものについては評

価の対象外とした。測定値の平均値を検査値とした。 

次に、Z スコアの許容範囲は絶対値が 3 未満、誤差

率の許容範囲は、真値±20％以内とし、両方法で許容

範囲を超えた検査値を外れ値と評価した。 

Z スコアは、四分位数法で算出し 12)、誤差率は有意

水準を5％としたGrubbsの棄却検定 13)で棄却された検

査値を除外した後の平均を真値とし、次式で算出した。 

 

誤差率(％)＝［(各機関の検査値－真値）/ 真値］×100 

 

結果及び考察 

 

1.分析方法 

「水質基準に関する省令の規定に基づき厚生労働

大臣が定める方法」（平成 15 年 7 月 22 日付け厚生労働

省告示第 261 号〔一部改正 平成 26 年 3 月 31 日付け

厚生労働省告示第 147 号〕）（以下、告示）の別表第 17

（溶媒抽出-誘導体化-ガスクロマトグラフ-質量分析計

による一斉分析法）（以下、GC/MS 法）及び別表第 17

の 2（液体クロマトグラフ-質量分析計による一斉分析
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法）（以下、LC/MS 法）のいずれかとした。参加機関

の分析法は、GC/MS 法が 22 機関、LC/MS 法が 1 機関

であった。 

 

2.検査結果の検証 

2-1. 誤差率、Zスコア及び外れ値 

23 機関から報告された 5 回の検査値の平均値、変動

係数、真値に対する誤差率及び Zスコアを表 3～5 に、

検査値の度数分布を図 2～4 に示した。なお、表 3～5

の機関番号は表 1 と対応しない。 

クロロ酢酸では、変動係数が 20％を超えた機関は存

在しなかった。真値を算出するため、検査値を有意水

準 5％で Grubbs の棄却検定を行った。その結果、2 機

関(機関 1, 2) が棄却され、残りの 21 検査値を平均した

0.00819 mg/L を真値とした。真値に対する誤差率の許

容範囲を超えたのは 1 検査値（機関 1）であった。ま

た、23 検査値を用いて Z スコアを求めた結果、Z スコ

アの範囲は−4.17～2.59 となり、Z スコアが許容範囲を

超えたのは 1 検査値（機関 1）であった。以上の結果

より、誤差率及び Z スコアの両方の許容範囲を超えた

外れ値に該当するのは 1 検査値(機関 1) であった。 

ジクロロ酢酸では、変動係数が 20％を超えた機関は

存在しなかった。Grubbs の棄却検定で棄却された機関

はなく、全ての 23 検査値を平均した 0.0110 mg/L を真

値とした。真値に対する誤差率の許容範囲を超えた検

査値はなかった。23 検査値を用いて Z スコアを求めた

結果、Z スコアの範囲は−2.16～1.84 となり、Z スコア

が許容範囲を超えた検査値はなかった。以上の結果よ

り、外れ値に該当する機関はなかった。 

トリクロロ酢酸では、変動係数が 20％を超えた機関

は存在しなかった。Grubbs の棄却検定では 2 機関(機

関2,5) が棄却され、残りの21検査値を平均した0.0275 

mg/L を真値とした。真値に対する誤差率の許容範囲を

超えたのは 1 検査値（機関 2）であった。23 検査値を

用いて Z スコアを求めた結果、Z スコアの範囲は−5.74

～3.35 となり、Z スコアが許容範囲を超えたのは 3 検

査値（機関 2,5,8）であった。以上の結果より、外れ値

に該当するのは 1 検査値(機関 2) であった。 

｢外れ値｣の存在率は、クロロ酢酸では 4.3％ (1/23) 、

ジクロロ酢酸では 0％ (0/23)、トリクロロ酢酸では

4.3％ (1/23)であり、概ね良好な結果であった。 

 

表 3 検査値と評価値（クロロ酢酸） 

変動係数
（%）

真値に対する
誤差率
（%）

Zスコア

1 ** 0.00650 11.9 -21.1 - 4.17

2 0.00734  1.4 -10.8 - 1.92

3 0.00759  2.9 - 7.81 - 1.26

4 0.00780  3.4 - 5.21 - 0.69

5 0.00783  8.0 - 4.90 - 0.62

6 0.00787  4.7 - 4.43 - 0.52

7 0.00793  2.4 - 3.63 - 0.35

8 0.00801  4.6 - 2.64 - 0.13

9 0.00804  1.8 - 2.37 - 0.07

10 0.00805 10.3 - 2.20 - 0.03

11 0.00805  5.5 - 2.15 - 0.02

12 0.00806  1.1 - 2.05 0.00

13 0.00813  1.8 - 1.25 0.18

14 0.00817  3.3 - 0.69 0.30

15 0.00827  2.9 0.52 0.57

16 0.00833  6.3 1.15 0.70

17 0.00839  3.8 1.88 0.86

18 0.00842  4.1 2.35 0.97

19 0.00856  3.8 4.02 1.33

20 0.00861  2.5 4.58 1.46

21 0.00884  3.9 7.35 2.06

22 0.00887  4.5 7.74 2.15

23 0.00903  9.6 9.73 2.59

0.00812

0.00903

0.00650

0.00054

6.7

23

真値：0.00819 mg/L

**真値に対する誤差率が±20%を超え、Zスコアの絶対値が3以上の機関

機関番号
検査値

（平均値）

（mg/L）

平均値

最大値

最小値

標準偏差

変動係数(%)

n
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図 2 検査値の度数分布（クロロ酢酸） 
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表 4 検査値と評価値（ジクロロ酢酸） 

変動係数
（%）

真値に対する
誤差率
（%）

Zスコア

2 0.00957  0.8 -13.3 - 2.16

7 0.0100  2.7 - 9.24 - 1.53

1 0.0101 12.8 - 8.48 - 1.41

5 0.0102  5.4 - 7.57 - 1.27

12 0.0102  1.6 - 7.43 - 1.25

14 0.0107  2.4 - 3.44 - 0.64

13 0.0107  1.5 - 3.08 - 0.58

9 0.0108  1.4 - 2.53 - 0.50

6 0.0109  1.4 - 1.63 - 0.36

16 0.0109  2.4 - 1.45 - 0.33

18 0.0110  4.8 - 0.54 - 0.20

17 0.0111  3.1 0.73 0.00

19 0.0111  4.6 0.91 0.03

4 0.0113  5.2 2.18 0.22

15 0.0113  0.6 2.36 0.25

21 0.0114  3.2 3.44 0.42

10 0.0116  2.9 5.26 0.70

8 0.0117  1.6 5.80 0.78

3 0.0117  2.0 5.80 0.78

11 0.0117  3.9 6.16 0.83

22 0.0117  2.5 6.34 0.86

20 0.0118  2.2 7.07 0.97

23 0.0124  7.6 12.7 1.84

0.0110

0.0124

0.00957

0.00070

6.4

23

真値：0.0110 mg/L

機関番号
検査値

（平均値）

（mg/L）

平均値

最大値

最小値

標準偏差

変動係数(%)

n
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図 3 検査値の度数分布（ジクロロ酢酸） 

表 5 検査値と評価値（トリクロロ酢酸） 

変動係数
（%）

真値に対する
誤差率
（%）

Zスコア

2 ** 0.0215  2.4 -21.6 - 5.74

5 * 0.0228 12.0 -17.1 - 4.48

7 0.0253  1.8 - 8.02 - 1.92

11 0.0258  7.5 - 5.91 - 1.33

9 0.0260  1.8 - 5.48 - 1.21

6 0.0264  1.6 - 3.73 - 0.72

19 0.0266  3.3 - 3.29 - 0.59

14 0.0268  1.6 - 2.49 - 0.37

22 0.0270  1.7 - 1.69 - 0.14

18 0.0270  5.7 - 1.54 - 0.10

10 0.0271  1.3 - 1.32 - 0.04

13 0.0271  1.8 - 1.18 0.00

17 0.0272  2.0 - 0.89 0.08

16 0.0274  3.4 - 0.09 0.31

12 0.0275  1.5 0.13 0.37

15 0.0277  0.8 0.79 0.55

4 0.0278  7.4 1.22 0.67

20 0.0278  1.9 1.37 0.72

21 0.0285  2.4 3.85 1.41

1 0.0288 10.1 4.79 1.68

23 0.0291  7.6 6.03 2.02

3 0.0293  1.3 6.69 2.21

8 * 0.0304  2.5 10.8 3.35

0.0275

0.0304

0.0215

0.00195

7.1

23

真値：0.0275 mg/L

*Zスコアが±3を超えた機関

**真値に対する誤差率が±20%を超え、Zスコアの絶対値が3以上の機関

検査値
（平均値）

（mg/L）

機関番号

平均値

最大値

最小値

標準偏差

変動係数(%)

n
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図 4 検査値の度数分布（トリクロロ酢酸） 
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2-2. 外れ値の原因 

1)機関 1 

機関 1 ではクロロ酢酸が外れ値となった。誤差

率は、クロロ酢酸が  -21.1％、ジクロロ酢酸が 

-8.5％、トリクロロ酢酸が 4.8％であった。検量線

の寄与率（R2）は、クロロ酢酸が  0.989、ジクロ

ロ酢酸が 0.996、トリクロロ酢酸が 0.997 であり、

クロロ酢酸の寄与率は、参加機関の中で最も小さ

かった。液々抽出を行う器具に 50mL 試験管を使

用しており、原因を担当者に確認すると、塩析時

に塩化ナトリウムの結晶が、栓の擦りの部分に挟

まり、液漏れが生じていたとのことであった。  

表 6 にハロ酢酸の物性を示した 14)。蒸気圧は、

ジクロロ酢酸が最も高く、次いでクロロ酢酸、ト

リクロロ酢酸の順である。水相と気相の存在比は、

ヘンリー定数が目安となり、値が大きい方ほど、

液相よりも気相に多く分配されることになる。ヘ

ンリー定数はトリクロロ酢酸が最も大きく、次い

でクロロ酢酸、ジクロロ酢酸の順であり、気相に

はこの順に多く分配される。一方、水溶解度はジ

クロロ酢酸で最も高く、次いでクロロ酢酸、トリ

クロロ酢酸の順である。また、トリクロロ酢酸の

水溶解度はクロロ酢酸やジクロロ酢酸に比べて 1

桁低い。これらのことから、特に水溶液が漏れる

と、クロロ酢酸やジクロロ酢酸が失われやすい状

況にある。このため、再調査では抽出時の漏れに

留意するよう求めた。 

 

表 6 ハロ酢酸の物性 

物質名
沸点

（℃）
蒸気圧

（mmHg）
ﾍﾝﾘｰ定数

（atm/mol）
水溶解度
（g/L)

ｸﾛﾛ酢酸 189
6.5×10-2

（25℃）
9.26×10-9

（25℃）

858
（25℃）

ｼﾞｸﾛﾛ酢酸 194
1.79×10-1

（25℃）
8.38×10-9

（25℃）

1000
（20℃）

ﾄﾘｸﾛﾛ酢酸 198
6.0×10-2

（25℃）
1.35×10-8

（25℃）

54
（25℃）  

 

2)機関 2 

機関 2 ではトリクロロ酢酸が外れ値となった。

誤差率は、クロロ酢酸が -10.8％、ジクロロ酢酸が 

-13.3％、トリクロロ酢酸が -21.6％であった。 

聞き取りの結果、誘導体化試薬であるジアゾメ

タン溶液の濃さ（黄色の着色）が十分とは言えず、

試薬量が不足していたと考えられた。 

このため、再調査においては、ジアゾメタン溶

液の着色に留意するよう求めた。 

2-3. 再調査 

外れ値に該当した 2 機関に対して、新たに調製した

精度管理試料を配布した。設定濃度は、クロロ酢酸

0.0100mg/L、ジクロロ酢酸 0.0129 mg/L 及びトリクロ

ロ酢酸 0.0214mg/L とした。検証は、検査値 (n=5) の

変動係数 (CV) 20％を許容範囲とし、これを超えた場

合は、評価の対象外とした。次に、「設定値」を真値と

し、誤差率の許容範囲（±20％）を超えた検査値を再

検査における外れ値と評価した。 

検査値の平均値、変動係数､真値に対する誤差率を

表 7～9 に示した。クロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びトリ

クロロ酢酸のいずれにおいても、変動係数が 20％を超

えた機関は存在せず、真値に対する誤差率が許容範囲

を超えた機関はなく、外れ値に該当する機関はなかっ

た。 

1)機関 1 

本調査では不透明擦りの共栓付き試験管を使用し

たが、再調査においては、透明擦りの試験管を用い、

液々抽出時の液漏れがなくなった。誤差率はクロロ酢

酸が -8.6％、ジクロロ酢酸が -0.47％、トリクロロ酢

酸が 3.64％となった。検量線の寄与率（R2）は、クロ

ロ酢酸が 1.000、ジクロロ酢酸が 1.000、トリクロロ酢

酸が 0.999 であり、クロロ酢酸の直線性が改善した。

検水やガスの流出が減少した結果、クロロ酢酸の直線

性が良好になり精度が向上したと考えられた。 

2)機関 2 

再調査においては、十分に着色したジアゾメタン溶

液を使用した。誤差率は、クロロ酢酸が -3.58％、ジ

クロロ酢酸が -6.36％、トリクロロ酢酸が -4.21％とな

った。誘導体化試薬を濃くすることで、メチル化反応

が十分に進行し、トリクロロ酢酸の分析精度が向上し

たと考えられた。 

以上のことから、2 機関とも分析精度が向上し、す

べての項目で外れ値に該当することなく、良好な結果

が得られた。 
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表 7 再調査の結果（クロロ酢酸） 

検査値
（平均値）
（mg/L）

変動係数
（%）

真値に対する
誤差率
（%）

1 0.00914 3.8 -8.6

2 0.00964 0.8 -3.6

公衆衛生研究所 0.0104 2.6 3.6

0.00971

0.0104

0.00914

0.000613

6.3

3

真値：0.0100mg/L

n

標準偏差

変動係数(%)

最大値

最小値

機関番号

平均値

 

 

表 8 再調査の結果（ジクロロ酢酸） 

検査値
（平均値）
（mg/L）

変動係数
（%）

真値に対する
誤差率
（%）

1 0.0128 3.4 -0.5

2 0.0121 2.7 -6.4

公衆衛生研究所 0.0125 1.7 -3.4

0.0125

0.0128

0.0121

0.000380

3.0

3

真値：0.0129mg/L

n

標準偏差

変動係数(%)

最大値

最小値

機関番号

平均値

 

 

表 9 再調査の結果（トリクロロ酢酸） 

検査値
（平均値）
（mg/L）

変動係数
（%）

真値に対する
誤差率
（%）

1 0.0222 3.6 3.6

2 0.0205 1.4 -4.2

公衆衛生研究所 0.0211 1.1 -1.3

0.0213

0.0222

0.0205

0.000850

4.0

3

真値：0.0214mg/L

n

標準偏差

変動係数(%)

最大値

最小値

機関番号

平均値

 

 

2-4. 前処理までの保存期間 

配布から前処理までの保存期間と検査値の関係

を図 5 に示した。告示では 72 時間（3 日）以内と

定められているが、5 機関で超過した。 

外れ値になった機関では、機関 1 において 5 日

であり超過していた。前述のように当所の保管試

料では配布後 14 日まで濃度変化を認めなかった

こと（図 1）、超過した他の 4 機関が、外れ値にな

らなかったことから、保存期間が外れ値の原因と

して考慮する必要はないものと考えられた。  

最も遅かったのは 15 日要した機関であった。報

告書とともに提出されたチェックシートの、“すみ

やかに分析を行いましたか”という問いには“チ

ェック”が記されていた。 

今回の試料は、精製水で調製したために生分解

はなかった。しかし、原水中や浄水中では、ハロ

酢酸は生分解することがあるので保存期間には注

意が必要である。すみやかに分析できない場合は、

告示に従い、冷暗所に保管し 72 時間以内に前処理

しなければならない。 
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図 5 前処理までの保存期間と検査値の関係 

 

2-5. 検量線 

検量線の次数は、1 次が 22 機関、2 次が 1 機関

であった。寄与率は概ね良好であり、1 次式の機

関では、検量線は、ほぼ直線を示していた。2 次

を用いたある機関では、「1 次式では検量線がうま

く乗らないため」と、検量線に関するコメントが

記されていた。定量は検出器が直線性を示す範囲

で行うのが基本であるため、1 次回帰で定量が行

えるように機器を調整することが望ましい。  

告示では、0.001～0.1mg/L の濃度範囲内の 4 点

以上で検量線を作成する必要があり、検量点には

0mg/L を含まないこととしている。検量点数の範

囲は 4 点～8 点、検量点の濃度範囲は、0mg/L～

0.1mg/L であった。最大検量点濃度及び検量点数

は全ての機関で告示を満たしていた。0mg/L を検

量点とした機関は 13 機関存在した。ある機関から、

理由として、「水道 GLP では、検量線に濃度ゼロ
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を含めることとされている」とのコメントがあっ

た。告示からの乖離はあるが、GLP に従った SOP

（0mg/L を検量点とした検量線を使用）で妥当性

評価を実施し、信頼性は担保されている。  

平成 26 年度のクロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びト

リクロロ酢酸の基準値は、それぞれ、0.02 mg/L、

0.04 mg/L 及び 0.2 mg/L であった。通知 4)により

1/10 まで定量する必要があるが、0mg/L を除く最

小検量点濃度が基準値の 1/10 より高かった機関が

1 機関存在した。 

また、告示が示す濃度範囲の最小値（0.001mg/L）

を最小検量点（0mg/L を除く）としなかった機関

は 12 機関存在した。これは今回の外部精度管理試

料を定量するには問題ない濃度範囲ではあったが、

告示が求める空試験値（0.001mg/L 未満）を判定

するには不十分であると考えられた。 

日々の検査に使用する検量線は、告示に示され

た濃度範囲内（0.001～0.1 mg/L）において、検査

試料の濃度をはさむ 4 点以上の濃度で作成しなけ

ればならない。 

また、空試験値を判定するには、検量点として

0.001 mg/L（定量下限値がこれ以下である場合は、

定量下限値に対応する検量点）を使用しなければ

ならない。 

その他、原点を通過させている機関が 1 機関あ

った。データを再解析したところ、原点通過させ

た検量線とさせないものの傾きは、クロロ酢酸で

17.101 及び 16.940、ジクロロ酢酸で、96.121 及び

93.547、トリクロロ酢酸で、54.734 及び 54.406 で

あり、かなり近い値であった。また、原点通過さ

せないものの切片はクロロ酢酸で 0.0055、ジクロ

ロ酢酸で 0.0924、トリクロロ酢酸で 0.0118 と小さ

かった。寄与率はクロロ酢酸で、0.9988 及び 0.9989、

ジクロロ酢酸で、0.9985 及び 0.9998、トリクロロ

酢酸では、0.9998 が及び 0.9998 であった。原点通

過の有無の違いを図 6 に示した。いずれの項目も

2 種類の検量線には大差がなかった。 

重み付け法を用いた機関は 1 機関あり、この機

関は 2 次式を用いていた。データを再解析し、重

み付けをしない 1 次の検量線を作成し、図 7 に併

せて示した。重み付けをしない 1 次式と、重み付

けをした 2 次式で寄与率を比較すると、クロロ酢

酸では、0.9981 及び 1、ジクロロ酢酸では、0.9997

及び 1、トリクロロ酢酸では、0.9993 が及び 1 で

あった。寄与率だけで比較すると 2 次式の方が良

く見えるが、この値は、作成した回帰曲（直）線

と検量点間の隔たりから算出した数値であり、直

線性を示すものではない。 

 

（破線） 原点通過
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（破線） 原点通過
y = 96.121x

R² = 0.9985

（実線） 原点通過なし

y = 93.547x + 0.0924
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（破線） 原点通過
y = 54.734x

R² = 0.9998

（実線） 原点通過なし

y = 54.406x + 0.0118
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図 6 検量線の検討（原点通過の有無） 
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（破線） 2次・重み付けあり

y = 18.7x2 + 10.8x + 0.0035

R² = 1

（実線） 1次・重み付けなし
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（破線） 2次・重み付けあり

y = 110x2 + 155x + 0.0092

R² = 1

（実線） 1次・重み付けなし
y = 163.6x - 0.0639
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（破線） 2次・重み付けあり

y = 134x2 + 94.9x + 0.006

R² = 1

（実線） 1次・重み付けなし
y = 105.85x - 0.0864
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図 7 検量線の検討（次数・重み付け） 

 

2-6. 検査法別による検討 

GC/MS 法を用いた機関は 22 機関、LC/MS 法を

用いた機関は 1 機関であった。検査方法別の度数

分布は図 2～4 に示した。LC/MS 法を用いた結果

は、クロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びトリクロロ酢

酸とも全体の中間～後半付近に存在していた。な

お、機関数が非常に少ないため、統計的手法を用

いた比較はしなかった。 

2-7. その他 

告示と異なる操作の事例としては、GC/MS 法を

用いた機関において、標準原液の濃度が異なる機

関が 5 機関、混合標準溶液の調製を用時調製しな

かった機関が 3 機関、内部標準原液の濃度が異な

る機関が 23 機関（全機関）、内部標準溶液の調製

を用時調製しなかった機関が 3 機関、内部標準溶

液の濃度と添加量が異なる機関が 4 機関、液々抽

出の水量を減じた機関が 1 機関、抽出溶媒量を増

した機関が 1 機関、誘導体化反応の静置時間を短

縮した機関が 1 機関、反応後の加熱処理を省略し

た機関が 2 機関、液々抽出の振盪時間を延長した

機関が 3 機関みられた。告示から逸脱しないよう

に留意し分析する必要がある。 

 

3．まとめ 

 平成 26 年度大阪府水道水質検査外部精度管理とし

て、ハロ酢酸（クロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びトリク

ロロ酢酸）の検査結果を真値に対する誤差率と Z スコ

アの 2 つの方法で評価を行った。検査が実施された 23

機関（23 検査値）のうち変動係数（CV）が 20％を超

えた機関は、クロロ酢酸、ジクロロ酢酸及びトリクロ

ロ酢酸のいずれにおいても存在せず、全て評価対象と

した。 

クロロ酢酸は、真値に対する誤差率で許容範囲を超

えたのは 1 機関で、Z スコアが許容範囲を超えたのは

1 機関であった。誤差率と Z スコアとの両方の許容範

囲を超えた外れ値は 1 つであった。 

ジクロロ酢酸では、誤差率及び Z スコアで許容範囲

を超えた機関はなく、外れ値に該当する機関はなかっ

た。 

トリクロロ酢酸では、誤差率で許容範囲を超えたの

は 1 機関で、Z スコアが許容範囲を超えたのは 3 機関

であった。外れ値に該当する機関は 1 つであった。 

｢外れ値｣の存在率は、クロロ酢酸で 4.3％ (1/23) 、

ジクロロ酢酸で 0％ (0/23)、トリクロロ酢酸では 4.3％ 

(1/23)であり、概ね良好な結果であった。 

なお、外れ値等の原因及び添付資料を検証した結果、

検査精度を維持、向上する上で、次の留意点が考えら

れた。 

1) 液々抽出を行う際、ガラス器具の栓の擦り合わせに

注意を払うこと。塩化ナトリウムを飽和量以上に添加

するため、擦り合わせに塩化ナトリウムの結晶が挟ま

り、液漏れやガス漏れを生じやすい。 

2) 誘導体化に用いるジアゾメタン溶液は十分に着色

したものを用いること。 

3) 告示から逸脱しないように留意すること。 
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大阪府水道水質検査外部精度管理結果と分析の留意点 

- ジクロロメタン（平成 27 年度）- 

 

小泉義彦＊ 木村明生＊ 

 

大阪府水道水質検査外部精度管理は、本府環境衛生課が公衆衛生研究所の協力を得て、府内の水道事業

体及び試験研究機関を対象に実施している。平成 27 年度は有機物質項目としてジクロロメタンを対象とし

た。検査を実施した 27 機関のうち、変動係数が 20％を超えた機関は存在しなかったため、すべての検査

値で評価を行った。その結果、誤差率と Z スコアの両方が許容範囲を超えて外れ値に該当した機関は 1 機

関であった。外れ値の存在率は、3.7%(1/27)であったため、今回の外部精度管理に参加した機関は、概ね良

好な結果であった。検証の結果、検査精度を向上するには、告示から逸脱しない方法で検量線を作成する

などの留意点が明らかになった。  

キーワード：水道水、外部精度管理、ジクロロメタン 

Key words ：drinking water, external quality control, dichloromethane 

 

大阪府水道水質検査外部精度管理は、水道水質検査

精度の向上を図ることを目的として、平成 5 年度より

大阪府健康医療部環境衛生課と共同で、府内水道事業

体等の協力を得て実施されてきた 1)。平成 27 年度はジ

クロロメタンを有機物質の対象項目として実施した。 

ジクロロメタンは、殺虫剤、塗料、ニス、塗料剥離

剤、食品加工中の脱脂及び洗浄剤、プリント基板洗浄

剤、金属脱脂洗浄剤、ウレタン発泡助剤、エアゾール

噴射剤、ポリカーボネードの反応溶媒、冷媒、ラッカ

ー、香料の抽出、分析用など、様々な用途に用いられ

る化学物質である 2)。また、国際がん研究機関（IARC）

によって、Group2B(ヒトで発がんの可能性あり)に分類

されている 3)。 

ジクロロメタンは、1992 年の水質基準に関する省令

の改正(厚生省令第 69 号)において、発がん性の観点か

ら水道水質基準項目に設定された。基準値は、TDI(6

μg/kg 体重/day)に対する飲料水の寄与率を 10%、体重

50kg のヒトが 1 日 2L 飲むと仮定して、「0.02 mg/L 以

下」となっている 4)。 

  

＊ 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Results of External Quality Control on the Analytical Measures for Tap 

Water in Osaka Prefecture －Dichloromethane (2015)－ 

by Yoshihiko KOIZUMI and Akio Kimura    

調査方法 

 

1.参加機関 

   表 1 に示す 27 機関が参加した。 

 

表 1 外部精度管理参加機関 

大阪市水道局 堺市上下水道局

池田市上下水道部 和泉市上下水道部

箕面市上下水道局 岸和田市上下水道局

豊中市上下水道局 泉佐野市上下水道局

吹田市水道部 大阪広域水道企業団（水質管理センター）

摂津市水道部 大阪広域水道企業団（河南水質管理ステーション）

茨木市水道部 大阪広域水道企業団（村野浄水場）

高槻市水道部 大阪広域水道企業団（庭窪浄水場）

枚方市上下水道局 堺市衛生研究所

寝屋川市上下水道局 大阪市立環境科学研究所

守口市水道局 東大阪市環境衛生検査センター

交野市水道局 大阪府藤井寺保健所

東大阪市上下水道局 大阪府立公衆衛生研究所

八尾市水道局  

 

2. 実施方法 

2-1. 精度管理試料の調製方法 

平成 27 年 9 月 28 日(月)に精製水約 60 L をステンレ

スタンクに採水し、ジクロロメタン標準液(和光純薬：

1mg/mL)550 μL、塩酸を 30mL 添加し、スターラーで

10 分間撹拌した。タンク下部のコックから、約 10L を

捨てた後、500mL ガラス瓶に満水になるよう分注し、



- 60 - 

 

70 本程度採取した。なお、上記精製水中のジクロロ

メタン濃度は 0.0001mg/L 未満であった。 

2-2. 試料の均一性及び安定性 

試料を分注順に等間隔で 8 本抜き取って測定したと

ころ、試料間の変動係数は 2.40%で、均一性に問題が

ないことを確認した（表 2）。また、当所において冷暗

所に保管した試料を、配布後 14 日まで定期的に測定し

た結果、試料間の変動係数は 3.8％であり、安定性に問

題がないことを確認した(図 1)。 

 

表 2 試料の均一性（n=9） 

平均値  (mg/L) 0.00467

標準偏差  (mg/L) 0.000112

変動係数  CV (%) 2.40
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図 1 試料の安定性 

 

2-3. 試料の検査方法 

検査方法は「水質基準に関する省令の規定に基づき

厚生労働大臣が定める方法」（平成 15 年 7 月 22 日付け

厚生労働省告示第 261 号〔一部改正 平成 27 年 3 月

12 日付け厚生労働省告示第 56 号〕）（以下、告示）の

別表第 14（パージ・トラップ‐ガスクロマトグラフ‐

質量分析計による一斉分析法）(以下 PT 法)及び別表第

15（ヘッドスペース‐ガスクロマトグラフ‐質量分析

計による一斉分析法）(以下 HS 法)とした。 

配布試料は併行数 5 で測定を行い、その結果と分析

法の分析条件を「外部精度管理結果報告書」に記入し、

平成 27 年 10 月 30 日までに回収した。 

2-4. 結果の検証方法 

既報 1)に従い、Z スコア及び誤差率の両方が許容範

囲超えた検査値を外れ値と評価した。Z スコアによる

許容範囲は、その絶対値が 3 未満であることとし、誤

差率の許容範囲は、真値±20%以内とした。また、各

機関の測定値の平均値を検査値とした。 

 

結果及び考察 

 

1.分析方法 

PT 法が 12 機関、HS 法が 15 機関であった。 

2.検査結果の検証 

27 機関から報告された検査値の平均値、変動係数､

真値に対する誤差率及び Z スコアを表 3 に示した。機

関番号の順番は表 1 の順番とは異なる。また、検査値

の度数分布を図 2 に示した。 

2-1. 変動係数 

検査を実施した機関のうち変動係数（CV）が 20％

を超えた機関はなかった。このため全機関を評価対象

とした。 

2-2. 誤差率 

有意水準 5％で Grubbs の棄却検定を行った結果、1

検査値(番号 27)が棄却され、残りの 26 検査値を平均し

た 0.00530mg/L を真値とした。真値に対する誤差率の

許容範囲を超えたのは 1 機関(番号 27)であった。 

2-3. Ｚスコア 

27 検査値を用いて Z スコアを求めた結果、Z スコア

の範囲は-2.64～4.75 となり、Z スコアが許容範囲を超

えたのは 1 検査値(番号 27)であった。 

2-4. 外れ値 

誤差率と Z スコアとの両方の許容範囲を超えた外れ

値に該当するのは 1 検査値(番号 27)であった。 

以上の結果より、外れ値に該当する機関は全体の

3.7％(1/27)となり、今回の外部精度管理に参加した機

関は、概ね良好な結果であった。 

2-5. フォローアップ調査 

外れ値に該当した機関 27 に対するフォローアッ

プ調査を実施した。  

機関 27 は、PT 法を用いており、検査値は 0.00669 

mg/L、Z スコアは 4.75、真値に対する誤差率は

31.5％であった。提出された資料、E-メール及び聞

き取りをもとに検討したところ、検量線作成用の  

平均値±標準偏

差 
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表 3 検査値と評価値 

機関番号
報告値

（平均値）
（mg/L）

変動係数
(%)

真値に対する
誤差率
(%)

Zスコア

1 0.00450 4.66 -15.2 -2.64

2 0.00474 1.94 -10.5 -1.90

3 0.00482 2.55 -9.08 -1.67

4 0.00487 2.40 -8.10 -1.52

5 0.00489 0.95 -7.69 -1.45

6 0.00490 2.49 -7.50 -1.42

7 0.00508 4.16 -4.14 -0.889

8 0.00510 1.50 -3.80 -0.836

9 0.00512 1.47 -3.35 -0.764

10 0.00515 2.75 -2.78 -0.674

11 0.00519 1.03 -2.18 -0.579

12 0.00520 1.67 -1.88 -0.531

13 0.00530 1.92 -0.0305 -0.239

14 0.00538 0.57 1.48 0.000

15 0.00544 1.44 2.69 0.191

16 0.00545 4.84 2.76 0.203

17 0.00546 2.63 2.95 0.233

18 0.00548 0.77 3.36 0.298

19 0.00548 1.37 3.44 0.310

20 0.00550 4.54 3.74 0.358

21 0.00559 4.87 5.36 0.615

22 0.00567 1.26 6.91 0.860

23 0.00573 4.96 8.00 1.03

24 0.00578 1.29 9.06 1.20

25 0.00586 0.60 10.5 1.43

26 0.00615 10.0 16.0 2.30

27 ＊ 0.00697 3.81 31.5 4.75

平均値 0.00536

最大値 0.00697

最小値 0.00450

標準偏差 0.000495

変動係数(%) 9.24

n 27

真値：0.00530 mg/L

＊真値に対する誤差率が20%を超え、Ｚスコアの絶対値が3以上の機関  

0
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機
関
数 HS

PT

 

 

図 2 検査値の度数分布図  

(真値 0.00530mg/L) 

試料調製方法に問題があることがわかった。  

告示ではメスフラスコ中で精製水に混合標準溶

液を添加し、各溶液を調製した後、バイアル瓶に

移し調製する。しかし、この機関は、精製水を満

たしたバイアル瓶に、マイクロシリンジを用いて

混合標準溶液を、設定濃度に応じた体積(バイアル

瓶あたり 2.1～4.2μL)で添加していた。  

また、精製水を満たしたバイアル瓶にマイクロ

シリンジで標準溶液を添加する際、針先を浅く

(1cm 程度)差し添加していた。水中に放出されたメ

タノール混合標準溶液は上昇しながら拡散する。

そのため蓋を閉めるまでの間に、水相と気相の界

面付近にまで達し、水とともに一部が流出したと

考えられた。したがって、実際より薄い水溶液で

検量線を作成したことになり、精度管理試料の定

量値が高く(誤差率：+31.5%)なったと推察された。 

 後日、機関 27 において、マイクロシリンジの針

先を深く差して調製した検量線を用いて、浅く差

して調製した添加試料(設定濃度 0.010mg/L)と、深

く差して調製した添加試料(設定濃度 0.010mg/L)を

定量し、回収率を算出した。その結果、深く差し

た場合は 107%の回収率が得られたが、浅く差した

場合は 77.4%に低下した。  

機関 27 の用いた検量線作成方法は、告示と比べ、

用いる混合標準溶液の種類が少なく、メスフラス

コを用いた定容を省いた方法である。今後、告示

に沿って検量線を作成する場合、操作が複雑にな

る分、ロスを生じる可能性が高まると考えられた。

このため、告示に基づいた検量線作成方法の研修

（フォローアップ研修）を実施した。  

メスフラスコからバイアル瓶に移す際の損失の

有無を比較するため、改正前の平成 26 年の告示(以

下、旧告示)に従った方法も行った。同時に全操作

を比較するため、機関 27 が用いた方法についても

併行して実施した。各方法のフローを図 3 に示し

た。  

得られた検量線を図 4 に示した。告示と旧告示

では、いずれの検量点ともほぼ同じ値となった。

メスフラスコによる定容を介しても、損失するこ

となく、操作を実施することができた。告示法に

よる水道水に対する添加回収試験を同時に行った

ところ、添加濃度 0.005mg/L における回収率は
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91.1%であった。機関 27 は告示に従った方法で検

量線を適切に調製できたことを確認した。この機

関では標準検査手順書 (SOP)を作成していなかっ

たが、今後は告示に基づいた SOP を整備し、検査

に用いることを確認した。  

一方、機関 27 の方法においては、告示に比べ、

濃 度 が 低 下 し た 検 量 点 が 多 か っ た 。 検 量 点

0.0001mg/L では設定濃度の 33%、0.0005mg/L では

72%、0.001mg/L では 105%、0.005mg/L では 91%、

濃度 0.010mg/L では 81%の値になっていた。精製

水 5mL に対する混合溶液の添加量は、告示及び旧

告示が 2μL であるのに対し、機関 27 は 0.25～0.5

μL であった。添加量が少なく、正確に添加され

ていないことが、検量点が乖離した原因であると

考えられた。また、このことは、外れ値の原因の 1

つであると考えられた。  

 

 

図 3 フォローアップ研修における検量線用試料の

調製方法(番号 27） 
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図 4 フォローアップ研修におけるジクロロメタン 

検量線の比較(番号 27） 

 

2-6. 検量線に関する検証 

告示では別表に記載された濃度範囲内で 4 段階

以上の標準液を用いて検量線を作成するように記

載されている 5)。全ての機関において検量点を 4

点以上用いて検量線を作成していた。  

告示では濃度 0 mg/L を検量点とはしないが、15

機関で、0 mg/L を検量点としており、改善が必要

であると考えられた。  

また、PT 法及び HS 法の告示における濃度範囲

の上限は共に 0.010 mg/L であるが、2 機関で上限

を超えていた。これらの機関では検量線の範囲を

告示の範囲内に修正する必要がある。  

告示では空試験の判定の際、空試験の値が測定

法ごとの濃度範囲の下限値(PT 法及び HS 法、共に

0.0001 mg/L)を下回る必要がある。13 機関において

報告書の検量線で空試験を判定することができな

かった。これらの機関は検量線を告示の濃度範囲

の下限値まで設定し、空試験の評価を行う必要が

ある。なお、所定の是正措置を講じたにもかかわ

らず、空試験の値が告示の濃度範囲の下限値を下

回ることができなかった場合に限り、平成 25 年 3

月 6 日付の事務連絡に従い、「水道水質検査方法の

妥当性評価ガイドラインについて(平成 24 年 9 月 6

日付健水発 0906 第 1 号空 4 号)」を参考に定量下

限値の見直しを行った後に空試験の判定基準の見

直しを行うこととされている 6～7)。これら空試験の

判定方法変更の経緯は、SOP 等に明記することが

望ましい。  

すべての機関で 1 次式を用いて検量線を算出し

ていた。原点強制通過を行った機関は 1 機関存在
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した。原点の強制通過は、濃度範囲の下限値以上

の検量点における濃度と強度（面積）の関係から

検量線を作成するものではなく、適当でないと考

えられた。また、寄与率 (R2)の範囲は、0.9975～

1.0000 と概ね良好であった。  

2-7. 検査法別による検討 

検査方法別の統計値を表 4 に、及び検査値の度

数分布を図 2 に示した。その結果、測定法による

検査値に与える影響はとくに認められなかった。  

 

 

表 4 検査方法別統計値 

PT法 HS法

n 12 15

平均値
(mg/L)

0.00549 0.00526

標準偏差
(mg/L)

0.000559 0.000432

変動係数
(CV(%))

10.2 8.20
 

 

 

3．まとめ 

平成 27 年度大阪府水道水質検査外部精度管理とし

て、ジクロロメタンの検査結果を真値に対する誤差率

と Z スコアの 2 つの方法で評価を行った。検査が実施

された 27 機関のうち変動係数（CV）が 20％を超えた

検査値はなかった。全ての検査値に対して評価を行っ

たところ、Grubbs の棄却検定で棄却された検査値は 1

つであった。真値に対する誤差率で許容範囲を超えた

検査値及び Z スコアで許容範囲を超えた検査値は 1 つ

であった。外れ値に該当する機関は 1 機関であり、全

体の 3.7%であった。 

以上のことから、ジクロロメタンに関して概ね良好

な外部精度管理結果が得られた。 

検証の結果、検査精度を向上するためには、以下の

留意点が考えられた。 

(1) 告示から逸脱しない方法で検量線を作成する

こと。 

(2)  空試験値の判定及び告示の上限を超えないよ

うに検量線の濃度範囲を設定すること。 

(3) 標準液は用時調製すること。 
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浄化槽処理水中の大腸菌群と大腸菌の環境中での消長 

 

中野 仁＊ 

 

 河川水中の有機物濃度は水量の少ない冬期に高くなる傾向がある一方、大腸菌群や糞便性大腸菌

群、大腸菌など、糞便汚染の指標となる細菌数は水量も多く、水温の高い夏期に多くなる傾向があ

る。そこで、これらの細菌が夏期に環境中で増殖しているのではないかと考え、模擬排水、河川水、

浄化槽処理水及びみなし浄化槽の処理水を用い、25℃と 10℃で 1～2 日間振盪培養し、増殖の有無

を検討した。 

 大腸菌の純粋株や河川水のような低濃度有機物中に存在していた大腸菌は、培地のような資化さ

れやすい有機物中では BOD10mg/L の低濃度でも 25℃では増殖したが、同程度以上の有機物濃度で

あっても、微生物を多く含む浄化槽の処理水や生活雑排水を添加しても増殖せず、現段階では環境

中での増殖の可能性を確認するまでには至っていない。 

  

キーワード：排水、浄化槽、大腸菌群、大腸菌、再増殖 

Key words：wastewater、jhokasou、coliform group、Escherichia coli、regrowth 

 

 感染症予防の観点から公共用水や生活用水には細菌

に関する基準が設けられており、例えば水道水では大

腸菌数が、河川水では大腸菌群数が、海水浴場では糞

便性大腸菌群数等が定められている。浄化槽の放流水

に関しては、その BOD 処理性能に関わらず、一律大

腸菌群数が 3,000 個/mL 以下で規定されている。大腸

菌群は糞便中に含まれる大腸菌以外に土壌中に存在す

る細菌の一部も測定されるため、糞便汚染の指標とし

ては必ずしも良好とは言えないが、測定の容易性から

長年大腸菌群数が用いられている。 

 河川水の COD や BOD で表される有機物濃度は冬期

に高く、大腸菌群や大腸菌などは夏期に高い濃度を示

す傾向があることが、多くの河川定点水質調査結果か

ら読み取ることができる。奈良県から大阪府に流れる

一級河川の大和川も同様で、糞便性大腸菌群が夏期に

高い濃度を示しており、その排出源シュミレーション

では、浄化槽やし尿のみを処理するみなし浄化槽から

の放流水が主因であると考えられている。しかし、夏

期において浄化槽の機能が悪化したり、消毒薬剤切れ 

 

＊大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部生活環境課 

Fluctuation of Coliform Group and Escherichia coli Discharged from 

Johkasou in the Different Environment. 

By Hitoshi NAKANO 

が多発することが多いとは考えにくい。むしろ、水温

が高い方が処理機能もよく、これらの細菌も死滅した

り他の微生物に捕食され、処理水中の濃度は低下する

ものと考えられる。 

そこで、浄化槽の処理水に生残した大腸菌群や大腸

菌が、水温の高い時期に処理水そのもの、あるいは他

の処理水や生活雑排水等の有機物と混ざった後に再増

殖する可能性の有無について検討した。 

 

実験方法 

 

1. 実験試料水 

 種々の有機物濃度中での大腸菌群や大腸菌の増殖の

有無を検討するため、模擬排水として従属栄養細菌を

測定する際に用いる R2A 培地を希釈したものを用い

た。 

 河川水として、淀川から分岐した一級河川の大川河

川水を、環状線桜宮駅近辺で採取した。 

 浄化槽排水として、家庭用小型浄化槽の嫌気ろ床接

触ばっ気方式 3 基（A 宅、B 宅：6 人槽、C 宅：8 人槽）

と、担体流動生物ろ過方式 2 基（D 宅：8 人槽、E 宅

：6 人槽）の処理水を用いた。 

 みなし浄化槽排水として、集合住宅に設置された

1,050 人槽（多室腐敗槽→散水ろ床槽→流量調整槽→接
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触ばっ気槽→沈殿槽）の処理水を用いた。この施設か

らは生活雑排水として、同じ敷地内に設置された雑排

水槽（ばっ気実施）から採取した。 

 

2. 接種大腸菌 

 接種実験には独立行政法人 製品評価技術基盤機構

から分譲を受けた大腸菌株（NBRC 3301：Escherichia 

coli (Migula 1895) Castellani and Chalmers 1919)を用い、

標準寒天培地上に形成させたコロニーを釣菌し、これ

を滅菌リン酸塩希釈水で 5 回洗浄後の希釈菌液を用い

た。 

 

3. 細菌数測定方法 

 大腸菌群(Coli-G)と大腸菌(E.coli)は、デソキシコレ

ート酸塩寒天培地法または特定酵素基質培地法である

ラウリル硫酸 X-GAL・MUG 培地を用いた MPN 法（5

本法)で測定した。 

 

4. 増殖試験操作 

 各実験試料水を 300mL 三角フラスコに 100～200mL

入れ、夏期の河川水の水温に近い 25℃と冬期の 10℃に

設定した振盪培養器を用い、振盪回数 100rpm で増殖

の有無を検討した。 

4.1 大腸菌の増殖に必要な BOD 濃度試験 

 どの程度の BOD 源があれば大腸菌は増殖するの

か、R2A 培地を細菌測定用のリン酸塩希釈水を用い

て BOD 濃度 10～100mg/L に調整し、これに分譲を

受けた大腸菌株の希釈菌液を接種し、振盪培養して

検討した。25℃では 5 時間後と 1 日後を、10℃では

1 日後と 2 日後の菌数を測定した。 

 試料水には大腸菌しか存在しないため、菌数の測

定はデソキシコレート酸塩寒天培地法を用いた。 

4.2 河川水 

 河川水中に存在している大腸菌群や大腸菌が、河川

水のみ、および河川水に新たな有機物が流入したこと

を想定して、BOD 濃度が 10、20mg/L になるよう R2A

希釈培地を添加した河川水中で増殖するのか、25℃で

振盪培養し、増殖の有無を検討した。 

4.3 浄化槽排水での試験 

4.3.1 排水中の挙動 

 消毒が不十分で放流水中に生残した大腸菌群や大腸

菌が、その処理水中で増殖するかを検討するため、家

庭用小型浄化槽 2 基（A 宅、B 宅）の消毒前二次処理

水を10℃と25℃で2日間振盪培養し、変化を観察した。 

   

4.3.2 有機物との接触 

 浄化槽の放流水中に生残した大腸菌群や大腸菌が放

流先で新たな有機物と接触した場合を想定し、B 宅の

二次処理水に BOD 濃度が 10mg/L、50mg/L 上昇するよ

うに希釈 R2A 培地を添加したもの、さらに有機物とし

て C 宅の二次処理水のろ過滅菌水を等量混合したも

の、大規模浄化槽の流量調整槽流出水ろ過滅菌水を等

量混合したものを、それぞれ 25℃で１日振盪培養して

検討した。 

4.3.3 新たな大腸菌との接触 

 二次処理水の消毒が充分になされた放流水や、膜ろ

過方式の浄化槽のように無菌状態に近い放流水が新た

な大腸菌と接触したときの挙動をみるため、2 基（D

宅、Ｅ宅）の二次処理水およびそのろ過滅菌水に分譲

を受けた大腸菌の希釈菌液を接種し、25℃で 2 日間振

盪培養して検討した。 

4.4 みなし浄化槽排水での試験 

 実験対象とした集合住宅には、し尿のみを処理する

みなし浄化槽が設置されており、生活雑排水は雑排水

槽を経由して側溝に放流されている。みなし浄化槽の

放流水中に生残した大腸菌群や大腸菌が有機物を多く

含んだ生活雑排水と接触したときを想定して、二次処

理水に雑排水及びろ過滅菌雑排水を 3 対７の割合で混

合した試料を、25℃で振盪培養して検討した。 

 

調査結果 

 

1. 大腸菌の増殖に必要な BOD 濃度 

 分譲を受けた大腸菌を用いた 25℃での結果を図１

に、10℃での結果を図 2 に示した。 

 25℃ではリン酸塩希釈水中(0mg/L)での増殖は観察

されなかったが、BOD10mg/L の低濃度有機物の存在

では 24 時間後に 3 オーダー近い増殖が観察された。 

 一方、10℃では BOD 濃度にかかわらず、減少する

傾向にあった。  
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図 1 BOD 濃度別大腸菌数の変化(25℃) 

 

図 2 BOD 濃度別大腸菌数の変化（10℃） 

 

2. 河川水 

 河川水中に存在する大腸菌群や大腸菌の河川水の

み、および BOD 濃度 10、20mg/L に調整した河川水中

での 5 時間後と 24 時間後の大腸菌群数の変化を図 3

に、大腸菌数の変化を図 4 に示した。 

 河川水中の大腸菌群は有機物との新たな接触がなけ

れば横ばい状態であり、大きく増殖することはなかっ

たが、希釈培地のような有機物が流入した場合、

BOD10mg/L 程度の濃度でも 24 時間後で 3～4 オーダ

ーの増殖が観察された。大腸菌は河川水そのままでは

減少傾向にあったが、有機物の流入があると大腸菌群

と同様、3 オーダーの増殖が観察された。 

 
3. 浄化槽排水 

3.1 排水中の挙動 

A 宅の採水時の水温は 13.6℃、二次処理水の BOD は 

図 3 河川水中の大腸菌群数の変化 
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 図 4 河川水中の大腸菌数の変化 

 

19mg/L、C-BOD（有機物に由来する酸素消費量）は

18mg/L であった。10℃と 25℃で振盪培養した時の大

腸菌群数の変化を図 5 に、大腸菌数の変化を図 6 に示

した。 

 いずれの細菌も 10℃ではほぼ横ばいに近い状態で

あったが、25℃では減少する傾向にあった。 

 B 宅の採水時の水温は 14.3℃、二次処理水の BOD

は 26mg/L、C-BOD は 16mg/L であった。大腸菌群数の

変化を図 7 に、大腸菌数の変化を図 8 に示した。 

 Ａ宅同様、10℃ではいずれの菌も横ばい状態であっ

たが、25℃では C-BOD が 16mg/L あるにもかかわらず

増殖することはなく、むしろ減少傾向にあった。 

3.2 有機物との接触  

 各試料水の BOD を表 1 に、25℃で振盪培養した大

腸菌群数の変化を図 9 に、大腸菌数の変化を図 10 に 

それぞれ示した。 
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図 5 A 宅二次処理水中の大腸菌群数の変化 

図 6 A 宅二次処理水中の大腸菌数の変化 

図 7 B 宅二次処理水中の大腸菌群数の変化 

 

 B 宅の二次処理水 BOD が 27mg/L に対し、C 宅の二

次処理水ろ液の BOD が 5mg/L と低かったため、等量

混合後の BOD は 16mg/L に、同様に流量調整槽流出水

ろ液の BOD が 31mg/L であったため、混合後は BOD 
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図 8 B 宅二次処理水中の大腸菌数の変化 

 

表 1 各試料水の BOD 濃度 

BOD

mg/L

27

37

77

16

29

① B宅二次処理水　　 

② 　　 + BOD 10mg/L　　

③ 　　 + BOD 50mg/L　　

④ B宅二次処理水 + C宅二次処理水ろ液　　

⑤ B宅二次処理水 + 大規模流調流出水ろ液　　  

 

29mg/L であった。 

 二次処理水中(①)では先の実験結果と同様、減少傾

向にあった。二次処理水に BOD が 10mg/L 上昇するよ

う希釈培地を添加(②)した場合は増殖しなかったが、

BOD が 50mg/L 上昇するよう添加(③)した場合は、大

腸菌群も大腸菌も増殖した。他の施設の二次処理水

(④)や流量調整槽流出水のろ過滅菌水を添加(⑤)した

場合は、BOD 濃度が低かったこともあり、増殖は観察

されなかった。  

3.3 新たな大腸菌との接触              

 結果を図 11 に示した。D 宅、Ｅ宅（両宅とも処理水

BOD 10mg/L 以下）の二次処理水中には既に大腸菌群

や大腸菌、その他の細菌が存在しており、ここに新た

に大腸菌を接種した場合、2 日後では接種直後の菌数

よりも減少する方向にあった。 一方、二次処理水を

ろ過滅菌し、存在していた細菌を完全に取り除いた二

次処理水に接種した場合では、大腸菌の増殖が観察さ

れた。 
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図 9 有機物と接触後の大腸菌群数の変化 

 

図 10 有機物と接触後の大腸菌数の変化 

 

図 11 新たな大腸菌と接触後の細菌数変化 

 

4. みなし浄化槽 

  採水時の水温は 27～28℃であった。二次処理水の 

 

図 12 みなし浄化槽水での大腸菌群数の変化 
 

図 13 みなし浄化槽水での大腸菌数の変化 

 

BOD は 31mg/L であったが、過去のデータから考える

と窒素化合物の酸化に由来する酸素消費量 

（N-BOD）が多く、C-BOD は 10mg/L 以下と考えられ

た。生活雑排水は雑排水槽内がばっ気されていること

もあり、BOD は 36mg/L と低かった。二次処理水に雑

排水を混合した後の BOD は 34mg/L、ろ過滅菌雑排水

を混合した後の BOD は 20mg/L であった。 

 結果を図 12、図 13 に示した。二次処理水に雑排水

またはそのろ液を添加した場合、大腸菌群数はわずか

に減少、大腸菌はわずかに増殖しているように見える

が、大きな変化はなかったと考えられた。 

 

まとめ 
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て、気温の上昇に伴い環境中でこれら細菌が増殖する

可能性について検討した。 

 純粋培養された大腸菌や河川水中に存在している大

腸菌群や大腸菌は、培地で調製された BOD10mg/L 程

度の低濃度有機物の存在でも、25℃では 1 日後に 3 オ

ーダー以上の増殖が観察されたが、10℃では増殖は観

察されなかった。 

  河川水や浄化槽、みなし浄化槽の処理水を振盪培養

したところ、そこに存在していた大腸菌群や大腸菌は、

25℃であっても 1～2 日後では増殖することはなく、む

しろ 10℃より減少する傾向が強かった。花本1)は河川

水を 4～25℃で静置培養したところ、大腸菌は水温が

高い方が死滅速度が速かったことを、大河内ら2)も水

温が高い方が海水中の大腸菌の減数速度が大きかった

と報告しており、今回の実験結果と一致していた。 

  浄化槽の二次処理水に R2A 培地の希釈液を添加し

たところ、BOD10mg/L の上昇では河川水と異なり増

殖しなかった。これは河川水の BOD が 1mg/L 以下で

あったことに対し、BOD が 27mg/L の処理水に 10mg/L

添加であったためと考えられた。一方、希釈培地で

BOD50mg/L 上昇させた場合には、大腸菌群と大腸菌

とも増殖が観察された。 

  浄化槽の二次処理水が他の施設の二次処理水や未処

理の流入汚水と混ざった場合、混合後の BOD 濃度が

二次処理水と同程度であれば、25℃でも大腸菌群や大

腸菌の大幅な増殖は観察されなかった。 

 一方で、二次処理水のBODが 10mg/L以下であって

も、そのろ過滅菌水にそこには存在していない新たな

大腸菌を接種した場合、2 日後では増殖する傾向が観

察された。これはろ過滅菌により、二次処理水中に存

在していた微生物が除去されたためと考えられた。石

井ら3)は都市河川水での研究で、被食や他細菌との競

合がない条件では大腸菌が増殖しうるとしている。 

 今回の実験では、大腸菌の純粋株や河川水のような

低濃度有機物中に存在していた大腸菌は、培地のよう

な資化されやすい有機物中では BOD10mg/L の低濃度

でも 25℃では増殖したが、同程度以上の有機物濃度で

あっても、微生物を多く含む浄化槽の処理水や生活雑

排水を添加しても増殖せず、現段階では環境中での増

殖の可能性を確認するまでには至らなかった。 

 今回の実験は培養日数が 1 日もしくは 2 日と短かっ

たが、小出ら4)の河川水での実験では、2 日間のラグタ

イムの後、大腸菌が増殖したことを報告している。ま

た、Hillelら5)は、塩素滅菌された処理水を貯留槽に長

期間滞留させると大腸菌が増殖したことを報告してい

る。 

  このことから、今後培養日数を長くして検討を加え

る。さらに、環境中では増殖しないとされている腸球

菌を河川水や浄化槽処理水を対象に毎月測定し、大腸

菌との季節変動パターンの比較から環境中での増殖の

有無について検討を加える。  
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    小型浄化槽の運転状況と処理水質の実態調査（第2報） 

 

奥村早代子*1 肥塚利江*1 東恵美子*2 浅野和仁*3 

 

市町村によって管理されている浄化槽の処理の状況を把握するため、居住人数１～6 人の 5 人槽、10

型式、23 基の処理水質を調査した。消毒前処理水の生物化学的酸素要求量（BOD）は、20 mg/L 以下が

83％（19 基/23 基）、BOD 10 mg/L 以下が 74％（17 基/23 基）であった。全窒素（T-N）は、除去性能を

持つ 11 基すべてで 20 mg/L 以下であり、高度処理型は 5 基(/6 基)が 10 mg/L 以下であった。消毒後処理

水の大腸菌群は、23 基すべてが基準の 3,000 個/cm3 以下であった。 

 

 キーワード：浄化槽、BOD、全窒素、大腸菌群  

 key words：Johkasou, biochemical oxygen demand, total nitrogen, total coliforms  

   

わが国の生活排水処理施設整備は、これまで下水道

を中心に進められてきたが、下水道整備は多額の初期

費用が必要となり、地方財政を圧迫する一因となって

いる 1）2）3）。さらに、老朽化した設備の更新や維持管

理コストの増加が問題となっており、平成 28 年 4 月の

財務省財務制度等審議会において、利用者に下水道の

維持管理費用の負担を求める方針を示したとされてお

り、生活排水処理施設の整備について、コスト効率性

がより求められると考えられる。 

大阪府における生活排水適正処理率（汚水衛生処理

率）は、94.1％（平成 25 年度末）で全国 4 位となって

いる。このうち、下水道が占める割合が 91.8％（813.7

万人）と大部分を占めているが、浄化槽処理人口が 24.6

万人あり、さらに雑排水未処理人口が 48.0 万人 4）とな

っている。このため生活排水適正処理に向けては、コ

スト面で優れている浄化槽による整備も進むものと考

えられる。 

浄化槽には、処理水の生物化学的酸素要求量（BOD）

20mg/L 以下の性能を持つものとして構造基準に示さ 

 

＊1 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

＊2 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 食品化学課 

＊3 富田林市 上下水道部  

Survey of Operating Conditions and Effluent Water Quality in Small 

Scale Johkasou (Part 2) 

by Sayoko OKUMURA, Toshie HIZUKA, Emiko AZUMA and Kazuhito 

ASANO 

れているもの（構造例示型）と、構造例示型と同等以

上の性能を持つとして大臣認定を受けたもの（性能評

価型）がある。性能評価型は、小容量化と処理性能の

高度化の開発が続けられており、型式ごとに構造、維

持管理作業内容が大きく異なる。浄化槽の持つ処理性

能を発揮させるためには、従来の型式よりも保守点検

と清掃が重要となっている。 

大阪府で新設される浄化槽は、平成 21 年度以降 99%

以上を性能評価型が占めている。特に平成 22 年以降に

は構造例示型の有効容積の 50 ％程度に小容量化が進

んだ型式（モアコンパクト型）の浄化槽の発売が開始

され、大阪府においても設置割合を急速に増やしてお

り 5）運転状況の把握が急務である。 

浄化槽の処理水 BOD は 7 条検査や 11 条検査（使用

開始 2 年目以降、1 年に 1 回の検査）などの法定検査

で確認できるが、大阪府における法定検査受検率は、7

条検査はほぼ 100 ％と高いものの 11 条検査は 7.7 ％

（平成 26 年度）と低い状況 6）であり、運転状況が把

握しにくい状況となっている。 

これまでに 7 条検査の処理水 BOD が浄化槽放流水

の技術上の基準（20 mg/L）以下である割合は、人員比

（居住人数/人槽）が大きいほど小さくなり、型式によ

って適合率に差がある事が示されている 7）。さらに、

11 条検査結果から、高度処理型については、市町村に

より管理されているものの方が個人管理のものより

BOD 平均値が低い事が示されている 8）。 

ここでは昨年度に引き続き、処理実態を確認するた 



 

- 71 - 

 

表 1 浄化槽の概要と使用状況 

 

 

め、市町村管理によって浄化槽の維持管理が実施され

ている富田林市の協力を得て、最小規模である 5 人槽

を 1～6 人で使用している浄化槽 10 型式、23 基の処理

水質を調査したので報告する。 

 

調査方法 

 

1. 調査時期 

  調査と採水は平成 27年 7～8月の平日の午前 10時～

午後 1 時の間に実施した。 

 

2. 調査浄化槽の概要 

調査浄化槽の概要と使用状況として居住人数と前

回の清掃からの経過月数を表 1 に示す。調査浄化槽は、

すべて住宅専用の 5 人槽である。 

浄化槽の構造種別として、BOD、全窒素（T-N）、

浮遊物質（SS）の性能評定値がともに 10 mg/L 以下の

ものを高度処理型（H 型）、単独処理浄化槽の合併化

を可能とする設置スペースとして開発された超小容量

型をモアコンパクト型（MC 型）とし、それ以外の性

能評価型をコンパクト型（C 型）とし、構造例示型（S

型）と区別して示した。型式については構造種別ごと

の型式分類を作成して表示した。調査基数は構造例示

型、高度処理型、コンパクト型がそれぞれ 6 基、モア

コンパクト型が 5 基である。 

対象とする住宅の居住人数は主に 3～5 人を対象と

したが、昨年度の調査において 9）居住人数 4～5 人の

調査で水質が安定していた高度処理型とコンパクト

型については、居住人数 6 人の浄化槽も対象とした。

また、大阪府においても近年設置割合が増加している

モアコンパクト型については、居住人数 1 人と 2 人の

住宅の浄化槽も調査した。 

清掃からの経過月数は 1～11 ヵ月で、清掃直後の１

～2 ヵ月が 3 基、半年程度の 4～7 ヵ月が 5 基、8～11

ヵ月が 15 基である。 

各型式の有効容量について、1 次処理槽、2 次処理

汚泥

ばっ気*1 BOD T-N SS

1 3 11
2 3 11
3 4 1

4 4 4
5 S2 5 11
6 S3 5 11

7 3 10
8 3 11
9 4 11
10 4 11
11 6 8
12 6 9

13 C1 × ○ 4 6
14 C2 ○ × 5 11
15 4 11
16 6 11

17 3 6
18 3 8

19 1 7
20 2 8
21 3 5

22 4 2
23 MC2 5 2

*1：汚泥のばっ気処理 *2：担体ろ過または生物ろ過と自動逆洗

清掃からの
経過月数

-

型式
分類

性能評定値(mg/L)

20 -

ろ過*2

× ×

No.
構造
種別

構造
例示型

S1

居住
人数

10
高度
処理型

10 10○×

性
能
評
価
型

H1

コン
パクト型

C3

C4

モア
コン

パクト型
15 20○○ 10

MC1

×

20 -×

○ 15

○
-
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図 1 5 人槽の型式別有効容積の比較（構成部分別） 

 

槽、流量調整容量、消毒槽を区別して図 1 に示した。

各型式の有効容量を構造例示型の S1 型と比較すると、

高度処理型では 95％で同程度であるが、コンパクト

型では 59～76％とコンパクト化されており、モアコ

ンパクト型では 48～49％と約半分の容量であった。 

装置のコンパクト化は採用されている処理方式に

よって差がある。1 次処理容量のコンパクト化が図ら

れているのは、汚泥好気処理を採用している型式に見

られ、コンパクト型の C2 型と C4 型、モアコンパク

ト型の MC1 型と MC2 型が相当し、S1 型の 60～76 ％

となっている。一方で高度処理型の H1 型は構造例示

型と同じ嫌気ろ床方式の構造であるが、S1 型の 120

％と大きく設計されている。 

2 次処理容量は、構造例示型の S1 型と比較して、

コンパクト型の C2 型が 78％であるものの、その他の

型式では 24～40％と半分以下の容量にまでコンパク

ト化されている。 

 

3. 調査項目と試験方法 

処理状況に関する調査項目は、接触ばっ気槽の DO、

pH、水温および循環水量とした。測定は DO メ－タ－

（飯島電子製 ID-100）、pH メ－タ－（東興化学研究

所製 TPX-90）、アルコール温度計を用いて測定した。

循環水量は循環水を採取時間と容器にて採取した容量

から、1 分値に換算して求めた。循環水量が流入水量

に対する循環比（Q）で標準値が設定されているもの

については、居住人数 1 人につき 0.2m3/（人・日）と

した 1 日水量に対する比で示した。 

 水質に関する調査項目は、消毒前処理水の透視度、

溶存酸素（DO）、pH、浮遊物質（SS）、BOD、硝化

を抑制した生物化学的酸素要求量（C-BOD）、有機性

炭素（TOC）、T-N、アンモニア性窒素（NH4-N）、亜

硝酸性窒素（NO2-N）、硝酸性窒素（NO3-N）りん（T-P）

および消毒後処理水の遊離残留塩素、総残留塩素、大

腸菌群、大腸菌とした。消毒後処理水は消毒槽で採水

した。ただし、放流ポンプ槽が設置されている場合は、

放流ポンプ槽で採水した。大腸菌に関しては、環境省

において生活環境項目の新たな環境基準項目として大

腸菌数を導入することが検討されている10）ため測定す

ることとした。 

水質分析は下水道試験法 1997 年版に準拠した。SS

はガラス繊維ろ紙法、BODのDO測定は隔膜電極法（飯

島電子製 B-100S）、T-N は紫外線吸光光度法（島津作

所製 UV-160）、NH4-N はフローインジェクト法を用

いたインドフェノール青吸光光度法（ポンプ：Watson 

Marlon 製、検出器：HIRAMA 製）、NO3-N 及び NO2-N

はイオンクロマトグラフ法で紫外吸光度検出器

（Shodex CD-5）220nm で測定した。T-P はペルオキソ

二硫酸カリウムによる分解法、TOC は燃焼酸化－赤外

線式 TOC 自動計測法（島津製作所製 TOC-VCSH）を用

いた。大腸菌群はデソキシコレート寒天培地（日水製

薬製）、大腸菌は XM-G 寒天培地（日水製薬製）で培

養後に計測した。 

 

結果および考察 

 

1. 運転状況 

水温は 23.5～29.6 ℃であった。浄化槽の運転状況と

して、ばっ気槽 DO、沈殿槽 pH、および循環水量を表

2 に示す。 

ばっ気槽 DO は 1.1～7.5 mg/L の範囲であり、すべて

が浄化槽の維持管理上の目安である 1.0 mg/L以上であ

った。 

沈殿槽 pH は 6.8～7.6 の範囲で概ね中性であった。 

循環水量の標準設定値は、1 分あたりの水量が設定

されている型式（H1 型：1.9～2.4 L/分、C4 型：2.1 L/

分、C3 型：.0～2.4 L/分、MC1 型：2.0～2.9 L/分、MC2

型：1.8～3.3 L/分）と循環比 Q（流入水量に対する水

量割合）が設定されている型式（S1 型、C1 型、C2

型、いずれも 1～3Q、S2 型：3Q）がある。循環水量が

設定範囲内であったものは、23基中 3基と少なかった。

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

3.0

3.5

S1 S2 S3 H1 C1 C2 C3 C4 MC1 MC2

有
効
容
量
（
ｍ

3
）

型式分類

1次処理槽 2次処理槽 流量調整容量 消毒槽

構造例示型 性 能 評 価 型
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表２ DO、ｐH、循環水量 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

これは昨年度調査 9）と同様の傾向であった。 

 

2. 透視度、BOD、TOC、SS、窒素、りん 

2 次処理水の透視度、BOD、TOC、SS、窒素、りん

濃度を表 3 に示す。  

BOD は１～47 mg/L の範囲で、20 mg/L 以下が 83 ％

（19基/23基）であった。そのうち 10 mg/L以下が 74 ％

（17 基/23 基）あり、良好な処理状況にある割合が高

かった。10 mg/L 以下であったのは、構造例示型が 5

基、高度処理型が 6 基、コンパクト型は 4 基、モアコ

ンパクト型は 2 基であった。BOD 20mg/L を超過した

浄化槽は、モアコンパクト型 2 基とコンパクト型 2 基

（No.16 と No.18）であった。モアコンパクト型はわず

かに 20 mg/L を越えている程度であったが、コンパク

ト型については、技術上の基準の 2 倍程度であった。 

C-BOD は 1～40 mg/L の範囲であった。BOD のうち

窒素由来による BOD（BOD と C-BOD の差）は、1～

7mg/L であった。 

TOC は 5.8～36.9 mg/L の範囲であった。TOC が 10 

mg/L 以下であったのは、構造例示型は 2 基、高度処理

型は 6 基、コンパクト型は 4 基、モアコンパクト型は

2 基であった。 

SS は 1 未満～36 mg/L の範囲であった。SS 10 mg/L

以下の処理性能値を持つ高度処理型は 6 基すべてで、

モアコンパクト型は 3 基（/5 基）が 10 mg/L 以下であ

った。SS 15 mg/L 以下の処理性能を持つコンパクト型

の C4 型は 2 基（/2 基）が 15 mg/L 以下であった。SS

の性能評定値を満たしているものは 84.6 ％（11 基/13

基）であった。 

T-N は 5.2～38.0 mg/L の範囲であった。窒素 10  

mg/L 以下の処理性能値を有する高度処理型は 5 基（/6

基）が 10 mg/L 以下で、窒素 20 mg/L 以下の処理性能

値を有するモアコンパクト型は 5 基すべてが 20 mg/L

以下であった。 

T-P は 1.91～6.14 mg/L の範囲であった。 

今回調査した 5 人槽、10 型式、23 基においては、

DO(mg/L) ｐH

ばっ気槽 沈殿槽 測定値 設定値 測定値 設定値

1 3.3 7.3 - 4.8
2 5.7 7.5 - 14.1
3 4.6 7.5 - 6.9
4 2.0 7.4 - 3.6
5 S2 1.7 7.3 - 8.1 3
6 S3 3.3 6.9 3.4 - -

7 7.5 7.3 2.5
8 6.1 7.3 1.2
9 3.8 7.1 2.6
10 5.3 7.1 2.0
11 3.2 6.8 2.6
12 2.2 7.0 2.0

13 C1 1.6 7.2 - 0*
14 C2 7.5 7.2 - 6.0
15 3.7 6.9 1.5
16 1.1 7.6 2.5
17 3.2 6.9 3.4
18 1.2 7.4 3.6

19 7.1 7.1 2.6
20 2.9 7.4 0*
21 5.3 7.0 0*
22 4.0 7.3 0*
23 MC2 5.2 7.1 1.5 1.8～3.3

*：低水位で循環無し

2.0～2.9
- -

型式
分類

S1

- １～3

2.0～2.4 - -

高度
処理型

H1

コン
パクト型

C3

C4

No.
循環水量(L/分) 循環水量(Q)

1.9～2.4 - -

-

１～3

構造
種別

構造
例示型

性
能
評
価
型

モア
コン

パクト型

MC1

2.1 - -
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表３ ２次処理水の水質 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表４ 放流水の残留塩素と大腸菌群、大腸菌 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

遊離
残留塩素

総
残留塩素

大腸菌群 大腸菌

mg/L mg/L 個/ｃｍ3 個/ｃｍ3

1 ＜0.05 0.15 480 380
2 ＜0.05 ＜0.05 21 7
3 1.0 ＞2.0 0 0
4 0.05 0.4 120 130
5 S2 ＜0.05 0.1 6 0
6 S3 1.3 ＞2.0 11 4

7 0.05 0.1 0 0
8 ＜0.05 0.2 0 0
9 0.05 0.1 2 0
10 ＜0.05 ＜0.05 22 8
11 ＜0.05 ＜0.05 14 6
12 ＜0.05 ＜0.05 1,400 46

13 C1 0.3 0.8 0 0
14 C2 0.1 0.15 490 500
15 0.1 1.0 0 0
16 ＜0.05 ＜0.05 2,900 730
17 ＜0.05 ＜0.05 150 5
18 ＜0.05 ＜0.05 2,400 570

19 0.1 2.0 0 0
20 0.4 ＞2.0 0 0
21 0.1 0.4 5 1
22 0.6 ＞2.0 40 48
23 MC2 1.5 ＞2.0 11 0

性
能
評
価
型

型式
分類

No.
構造
種別

構造
例示型

S1

H1

コン
パクト型

C3

C4

モア
コン

パクト型

MC1

高度
処理型

透視度 BOD C-BOD TOC SS T-N NH4-N NO2-N NO3-N T-P

度 mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L mg/L

1 18 16 11 13.3 19 16.3 7.82 0.50 2.73 6.07
2 ＞50 2 1 7.4 3 6.0 0.31 0.12 5.12 2.31
3 49 8 8 11.7 2 14.7 11.1 0.37 1.82 2.84
4 47 7 6 10.7 5 22.2 21.5 0.21 <0.1 3.63
5 S2 38 8 7 14.7 8 25.9 21.2 0.30 2.51 3.39
6 S3 ＞50 7 6 8.0 7 10.2 4.63 0.39 4.07 1.91

7 ＞50 1 1 5.8 ＜1 1.9 ＜0.1 ＜0.1 1.88 2.33
8 45 4 4 7.0 8 8.8 0.17 0.12 7.64 3.30
9 ＞50 4 3 7.6 3 5.9 0.20 ＜0.1 4.52 3.99
10 ＞50 3 2 7.8 3 7.8 0.15 0.16 6.42 6.14
11 ＞50 3 2 8.0 2 11.1 3.06 ＜0.1 5.13 5.15
12 ＞50 7 4 6.8 3 9.2 6.88 0.09 1.24 2.70

13 C1 ＞50 8 3 7.2 1 34.7 31.9 0.23 1.11 3.20
14 C2 36 5 4 6.7 7 17.6 0.16 ＜0.1 12.0 1.96
15 ＞50 4 2 6.4 2 4.5 0.82 ＜0.1 2.98 5.34
16 9 47 40 36.9 36 48.7 48.3 ＜0.1 ＜0.1 5.22
17 ＞50 8 3 6.7 ＜1 3.1 1.90 0.78 0.33 2.51
18 24 39 37 32.2 14 32.1 29.3 ＜0.1 <0.1 4.08

19 39 11 10 12.4 8 5.3 1.00 0.11 3.86 3.45
20 39 22 19 16.0 12 13.7 8.17 0.39 1.81 2.02
21 19 23 21 17.1 17 16.2 5.58 0.57 6.14 3.43
22 ＞50 5 4 6.6 4 19.0 16.5 0.30 0.64 2.59
23 MC2 ＞50 4 4 8.1 3 10.4 3.80 0.25 6.33 5.20

No.
構造
種別

構造
例示型

S1

性
能
評
価
型

H1

コン
パクト型

C3

C4

モア
コン

パクト型

MC1

高度
処理型

型式
分類
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19 基の浄化槽で BOD 20 mg/L 以下が確認され、その

うちの 17 基は BOD 10 mg/L 以下であり良好な処理状

況であった。 

一方で、BOD が性能評定値の約 2 倍と高かったもの

がコンパクト型で 2 基確認された。No.16 は、2 次処理

槽の担体が摩耗する素材の型式であることから、担体

の摩耗が一因と考えられる。No.18 は居住人数は 3 名

であるが、使用水量が 30 m3/月程度と居住人数 5 人相

当の使用水量であり、水量負荷が機能低下の一因と考

えられた。これらの浄化槽については、修理または浄

化槽の入れ替えを検討している。 

性能評価型の浄化槽は、型式毎に構造が異なってお

り、このように担体の入れ替えなどの修理が必要とな

ることがある。個人管理の浄化槽では、コスト面から

修理が困難となり、機能改善が難しくなることが想定

される。しかし、地域の生活排水処理施設として市町

村により維持管理されることで、適切な対応が可能と

なると考えられる。 

 

3.残留塩素、大腸菌群数、大腸菌数 

消毒後処理水の残留塩素と大腸菌群、大腸菌を表 4

に示す。遊離塩素が検出されたものは 57％（13 基/23

基）、総残留塩素が検出されたものは 70％（16 基/23

基）であった。総残留塩素が検出されなかったものは

30％（7 基/23 基）であった。 

大腸菌群は、1 未満～2,900 個/cm3で、すべての浄化

槽が処理性能である 3,000 個/cm3以下であった。今回

の調査では残留塩素が検出されなかった 7 基でも、大

腸菌群 3,000 個/cm3以下であった。これは、残留塩素

が検出されなかった浄化槽においても消毒薬が充填さ

れていたためと考えられた。 

大腸菌は、1 未満～730 個/cm3 で、検出されなかっ

たものが 43 ％（10 基/23 基）であった。 

浄化槽の処理水質は、居住人数が多いほど、清掃か

らの月数が多いほど不安定になると考えられるが、今

回実施した市町村管理の 5 人槽 10 型式、23 基の浄化

槽調査では、構造例示型、高度処理型、コンパクト型

において、居住人数 4 人または 5 人で清掃からの経過

期間 11 ヵ月の場合でも BOD 10 mg/L 以下の良好な処

理が確認された。モアコンパクト型は、おおむね処理

性能を満足しているが、他の構造類別よりも BOD と

TOC が高い傾向が見られた。 

平成 26 年度の大阪府の 7 条検査におけるモアコン

パクト型 5 人槽の BOD 20 mg/L 以下の適合率は、居住

人数 4 人においてコンパクト型と比較して大きく低下

する型式があった 5）事が示されている。浄化槽の運転

状況について、設置基数が増えているモアコンパクト

型など、調査型式を広げた調査を継続して実施する必

要があると考えられた。 
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クレオソート油を使用した市販中古枕木の違反事例 

-法規制されている 3 種の多環芳香族炭化水素の検出-                         

 

味村真弓＊1  小泉義彦＊1  吉田 仁＊1  中島晴信＊2 

 

家庭用品規制法では、クレオソート油処理木材中のベンゾ［a］アントラセン（BaA）､ベンゾ［a］ピレン

（BaP）､ジベンゾ［a,h］アントラセン（DBA）の 3 種の多環芳香族炭化水素（PAH）が、それぞれ基準値 3 

ppm 以下で規制されている。公定分析法に示されている GC/MS 条件（SIM 測定）では、規制物質の定量イ

オンと同じ質量数のフラグメントイオンを有する規制対象外の PAH が、規制物質と同じ保持時間で検出され

る場合がある。それら物質が相互分離する分析条件を検索した。また、中古枕木を汚染している由来不明の

油分などを除去する前処理法の検討を行い、良好な定量確認法を作成した。  

平成 24 年度に試買及び収去したガーデニング用中古枕木（合計 5 検体）を、確立した方法で検査したとこ

ろ、全ての検体から 3 種の規制対象物質が基準値を超えて検出された。 

 

キーワード：多環芳香族炭化水素、クレオソート処理枕木、ベンゾ［a］ピレン、ベンゾ［a］アントラセン、 

ジベンゾ［a,h］アントラセン 

Key words：Polycyclic Aromatic Hydrocarbons, Creosote-Treated Railroad Ties, Benzo[a]pyrene, Benz[a]anthracene,  

Dibenz[a,h]anthracene 

 

国際がん研究機関（IARC）は、いくつかの多環芳香

族炭化水素（PAH）を発がん性がある、または疑われ

る物質として分類しており、ベンゾ［a］ピレン（BaP）

はグループ 1（ヒトに対して発がん性を示す）、クレオ

ソート油（コールタール由来）、ベンゾ［a］アントラ

セン（BaA）及びジベンゾ［a,h］アントラセン（DBA）

はグループ 2A（ヒトに対しておそらく発がん性を示

す）に分類している１）。クレオソート油は、過去に電

柱や鉄道の枕木の処理に使用されていたが、廃枕木が

ガーデニング資材として再利用等され、そこに含有さ

れる PAH の発がん性が問題となり２,３）、家庭用品に含

有する有害物質規制法でクレオソート油及びクレオソ

ート油処理木材中の BaA、BaP、DBA が規制された４）。 

 
＊1 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

＊2国立医薬品食品衛生研究所 

Case Study of Law Violation: Detection of 3 Kinds of Polycyclic 

Aromatic Hydrocarbons in Creosote-Treated Railroad Ties Reusing as 

Household Products in Japan. 

By Mayumi MIMURA, Yoshihiko KOIZUMI, Jin YOSHIDA and 

Harunobu NAKASHIMA  

クレオソート油中はそれぞれ 10 ppm、処理木材中で

はそれぞれ 3 ppm 以下と基準値が定められている。 

公定分析法に示されている質量分析器付ガスクロ

マトグラフ（GC/MS）条件（Selected Ion Monitoring

（SIM）測定）では、規制物質の定量イオンと同じ質

量数のフラグメントイオンを有する規制対象外の

PAH が、規制物質と同じ保持時間で検出される場合が

あり、正確な判定及び定量が困難である。そこで、そ

れら物質が相互分離する分析条件を検索した。さらに、

中古枕木を汚染している由来不明の油分などを除去す

るため前処理法の検討を行い、良好な定量確認法を作

成した。また、クレオソート油や由来不明の油分等に

よる GC/MS 検出器の汚染を軽減するため、水素炎イ

オン化検出器付ガスクロマトグラフ（GC/FID）を用い

た予備分析法を検討した。作成した方法を用いて分析

したところ、平成 24 年度に試買及び収去したガーデニ

ング用中古枕木から BaA、BaP、DBA 全てが基準値を

超えて検出された事例について報告する。 
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実 験 方 法 

 

1.試料 

平成 24 年度に行政検査用として試買及び収去した

ガーデニング用中古枕木（明らかな汚染のない試料 3

検体と汚染がある試料 2 検体の合計 5 検体、全て中国

製）を試料とした。 

 

2.試薬 

ベンゾ［a］アントラセン、ベンゾ［a］ピレン、ジ

ベンゾ［a,h］アントラセンの各標準品及び内部標準物

質のアセナフテン-d10 は和光純薬工業（株）製の環境

分析用、多環芳香族炭化水素（PAHs）Mix（16 成分、

各 2000 μg/mL ジクロロメタン：ベンゼン（50:50）溶

液）は SUPELCO 製、ジクロロメタン、アセトンは和

光純薬工業（株）製の残留農薬・PCB 試験用 5000、シ

リカゲルミニカートリッジカラムは Waters 製の

Sep-Pack® plus Silica®（690 mg、55-105 μm Particle Size）

を用いた。 

 

3. 装置及び測定条件 

3-1. GC/MS（Electron Ionization: EI 測定）： 

GC/MS 装置は、Hewlett Packard 製 5890 Series ⅡGC

に MSD 検出器（HP-5971）を装着した装置を用い、自

動注入装置は、Hewlett Packard 製 7673 型を用いた。

キャピラリーカラムは、DB-5MS（0.25 mmφ×30 m、膜

厚 0.25 µm、J&W Scientific 製）、DB-1（0.25 mmφ×60 m、

膜厚 1 µm、J&W Scientific 製）、DB-1（0.25 mmφ×30 m、

膜厚 0.1 µm、Agilent 製）を用いた。注入口温度（280 

℃）、注入方法（スプリットレス）、注入量（1 µL）は

公定法通りとした。カラム温度は、公定法に示された

条件及び 100℃‐15℃/min‐265℃（6 min）‐25℃/min

‐280℃（23 min）‐25℃/min‐300℃（55 min）にプロ

グラミングし、インターフェイス温度は 250℃、イオ

ン源温度は 160℃、キャリアーガス流量は He 1 mL/min

に設定した。イオン化法は EI 法で、イオン化電圧は

70eV とした。スキャンモード（SCAN: m/z=50～550）

及び SIM モードで測定し、SIM モード測定時の定量イ

オン（m/z）は公定法通り（BaA：228、BaP：252、DBA：

278）とした。 

3-2. GC/FID： 

GC 装置は、Hewlett Packard 製 5890 Series ⅡGC に

FID 検出器を装着した装置を用いた。キャピラリーカ

ラムはDB-1（0.25 mmφ×60 m、膜厚1 µm、J&W Scientific

製）を用いた。キャリアーガス流量は He 1 mL/min に

設定した。カラム温度は、100℃‐15℃/min‐265℃（6 

min）‐25℃/min‐280℃（23 min）‐25℃/min‐300℃ 

（55 min） にプログラミングし、注入口温度は 280℃、

検出器温度は 250℃に設定した。注入方法はスプリッ

トレス、注入量は 1 µL で Manual 注入とした。 

 

4. 標準溶液及び内部標準液の調製と検量線の作成 

BaA、BaP、DBA の各標準品 10 mg を正確に量り採

り、それぞれジクロロメタン 100 mL で溶解し、標準

原液（100 μg/mL）を調製した。その溶液をジクロロメ

タンで希釈し、1.0、2.0、5.0、10 μg/mL となるように

検量線用 3 種混合標準溶液を調製した。別途、内部標

準物質としてアセナフテン-d10 10 mg を正確に量り採

り、ジクロロメタンを加えて正確に 100 mL とした。

その溶液 5 mL を正確に採取し、ジクロロメタンで正

確に 100 mLとして内部標準液（5 μg/mL）を調製した。

各濃度の検量線用 3 種混合標準溶液 2 mL に対して内

部標準液を 0.5 mL 加え、キャピラリーカラムを用いた

GC/MS 測定による検量線を作成した。 

 

5. 試験溶液の調製 

5-1. 明らかな汚染のない試料： 

公定法に従い処理を行った。すなわち、試料表面か

ら深さ 10 mm、幅 5 mm、長さ 20 mm の木片を採取し、

細切後よく混ぜ約 1.0 g 量り採った。ジクロロメタン

20 mL を加えて 37℃で 24 時間静置抽出した。抽出液

をろ紙でろ過した後、約 2 mL まで濃縮してシリカゲ

ルミニカートリッジカラムに負荷し、ジクロロメタン

10 mL で溶出した。分析に適した濃度にジクロロメタ

ンで希釈して、試料溶液 2 mL に内部標準液 0.5 mL 添

加して GC/MS 測定用試料とした。 

5-2. 汚染がある試料： 

公定法に従い木片を約 1.0 g 採取し、ジクロロメタ

ン 20 mL を加えて 37℃で 24 時間静置抽出し、抽出液

をろ紙でろ過後、2 mL に濃縮した。その液について浜

田らの方法５,６）を参考に以下の処理を行った。濃縮液

を目盛付共栓試験管に移し、5％含水アセトン及び

10％塩化ナトリウム水溶液各 4 mL を加え、振とう静
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置して、ジクロロメタン・アセトン層の 1/2 量（2.5 mL）

を採取した。無水硫酸ナトリウムを添加して脱水、ろ

過後、溶媒を留去し、ジクロロメタン 1 mL に溶解し

た。その液をシリカゲルミニカートリッジカラムに負

荷し、ジクロロメタン 10 mL で溶出した。分析に適す

る濃度に調製し、試料溶液 2 mL に内部標準液 0.5 mL

添加して GC/MS 測定用試料とした。 

 

結果及び考察 

 

1. 前処理法の検討 

使用済み枕木のような試料は、使用中あるいは保存

中に由来及び成分不明の油分や泥などで汚染されてい

ることがあり、ジクロロメタン抽出液に混入してくる。

これらの物質を除去する方法を検討した。 

1-1.液液分配による精製 

浜田らの方法５,６）を参考に、試料のジクロロメタン

抽出・濃縮液（2 mL）に以下の処理を加え、水層と有

機溶媒層の分離状況について比較した。 

1）ジクロロメタンを蒸発後ヘキサンと 10％塩化ナト

リウム水溶液を等量加えた  

2）ジクロロメタン抽出・濃縮液にアセトンと 10％塩

化ナトリウム水溶液を各 4 mL 加えた  

3）ジクロロメタン抽出・濃縮液に 5％含水アセトンと

10％塩化ナトリウム水溶液を各 4 mL 加えた  

1）～ 3）の条件で抽出・振とう後、一夜静置し、層の

分離について観察した。その結果、1）～ 3）全てで上

層と下層に分離したが、条件 3）では上層（ジクロロ

メタン・アセトン層）、浮遊物（油分等）含有層、下層

（水層）の 3 層に完全に分離し、上層と下層の容量が

ほぼ等しくなった。そこで、この条件が油分等汚染物

質を除去するのに最適と判断し、条件 3）を採用する

こととした。なお、液液分配前のジクロロメタン抽出

液と液液分配後の上層について GC/FID で分析したと

ころ、双方に含有される 3 種の規制 PAH 付近に検出さ

れるピークは、数、強度ともにほぼ同等で、早い保持

時間に検出される規制対象外 PAH のピークパターン

も近似していた。従って、本精製による目的物質の損

失はほとんどないと推定された。 

1-2.規制対象物質の上層移行率  

 検体中に含まれる濃度に近い、BaA 500 μg、BaP 200 

μg、DBA 25 μg の標準物質を 2 mL のジクロロメタン

に溶解し、その液に 5％含水アセトンと 10％塩化ナト

リウム水溶液各 4 mL 加え、振とう後静置し、上層の

1/2 量を正確に採取した。無水硫酸ナトリウムで脱水

後、エバポレーターで留去し、ジクロロメタン 10 mL

に溶解した。その後、物質毎に分析に適した濃度に希

釈し GC/MS 測定して上層への移行率とした。結果は

表 1 に示した通りで、BaA、BaP は 100％以上、DBA

は約 90％が移行した。  

1-1 及び 1-2 の結果から、条件 3）で液液分配後、得

られた上層の 1/2 を正確に採取し、脱水濃縮した液に

ついて、公定法に従いシリカゲルミニカートリッジカ

ラムによる精製を行うこととした。 

 
表 1  BaA, BaP, DBA の移行率（n=3） 

BaA 500 115.1 1.68
BaP 200 111.8 4.17
DBA 25 88.5 4.04

化学物質
添加量
（μ g）

移行率 (%) CV (%)

 

 

2. GC/MS 分析条件と使用カラムの検討 

2-1.カラムの検討  

規制物質を含む 16 種の PAHs Mix 標準溶液を

GC/MS（SCAN）で分析したところ、公定法に示され

たカラムに相当する DB-5MS カラムでは、BaA の定量

イオン（m/z=228）と同じ質量数のフラグメントイオン

を持つクリセンが BaA とほぼ同じ保持時間に検出さ

れた。そこで、この 2 物質のピークが分離する分析条

件を検討した。検討に使用したカラムと昇温条件及び

その条件でのピーク分離状況は表 2 の通りで、DB-1

カラムを用い、カラム長さを 2 倍（60 m）、膜厚を 4

倍（1 μm）にし、昇温速度を遅くして、対象成分が検

出されるタイミングに一定温度で保持させたところ

（条件 3）相互分離が可能となった。さらに、3 種の標

準物質と内部標準物質の混合溶液を表 2 の条件 3 で

GC/MS（SIM）測定した際のクロマトグラムを図 1 に

示した。 

2-2.検量線の作成 

 表 2 の条件 3 で GC/MS（SIM）測定した検量線は、 

1.0-10 μg/mL の範囲で相関係数 0.998 以上の良好な直

線性を示した。（図 2）。 

 

3．中古枕木試料の分析結果 

今回試料とした中古枕木を公定法に従い GC/MS 分 
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表２ GC/MS 分析条件と使用カラムによる BaA とクリセンのピーク分離 

条件 1　(公定法） 2 3

カラム名 DB-5MS DB-1 DB-1

カラム仕様 0.25 mmφ  × 30 m､膜厚0.25 µm 0.25 mmφ  × 30 m､膜厚0.1 µm 0.25 mmφ  × 60 m､膜厚1 µm

昇温条件 60℃(2min)‐25℃/min‐300℃(6min)
100℃‐15℃/min‐240℃(2.5min)
‐25℃/min‐270℃(3.5min)-25℃/min
‐300℃(5min)

100℃‐15℃/min‐265℃(6min)
‐25℃/min‐280℃(23min)-25℃/min
‐300℃(55min)

クロマトグラム

ｸﾘｾﾝBaA

 

 

 

 

図 1 DB-1 キャピラリーカラム（60 m）を用いた BaA,  

BaP, DBA の GC/MS（SIM）クロマトグラム 
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図 2 BaA, BaP, DBA の GC/MS(SIM)検量線 

 ■：BaA，●：BaP，▲：DBA 

 
 

 
 
 

析を行ったところ、規制対象物質である BaA、BaP、

DBA 全てが検出され、BaA のピークと重なってクリセ

ンと考えられるピークが検出された。そこで、DB-1 

60m カラムを用い、表 2 の条件 3 で分析を行った。そ

の結果、BaA とクリセンと考えられるピークが完全に

分離し、正確に定量が可能となった。図 3 に実試料の

GC/MS（SCAN）クロマトグラムと BaA 及びクリセン

に相当するピークの MS スペクトルを示した。いずれ

のスペクトルもマスライブラリー（NIST98）から検索

した BaA（CAS No. 56-55-3）、クリセン（CAS No. 

218-01-09）のマススペクトルと一致していた。また、

GC/MS（SCAN）クロマトグラムは文献７,８）で報告さ

れているクロマトパターンと近似していた。 

5 検体全てから 3 つの規制対象物質 BaA、BaP、DBA

が基準値を大きく超えて検出され、含量比は BaA＞

BaP＞DBA の傾向を示し、その比率は過去に報告され

た値と同じ傾向であった（表 3）７,８）｡ 

 

表 3 中古枕木中の BaA、BaP、DBA 濃度（ppm） 

BaA BaP DBA
基準値 3ppm以下 3ppm以下 3ppm以下
試買検体 227 63 14
収去検体１ 1830 819 156
収去検体２ 2360 1100 222
収去検体３ 621 166 25
収去検体４ 834 314 92  

 

 

4．GC/FID を用いた予備分析法の検討 

クレオソート油そのものが GC/MS 検出器を汚染す 
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図 3  DB-1 キャピラリーカラム（60 m）を用いた実試料の GC/MS（SCAN）クロマトグラムと 
BaA 及びクリセンの MS スペクトル 

 
 

るが、使用済み枕木のような試料は、使用中の汚染物

質も大量に存在するため、さらに深刻な汚染を起こす

可能性が高い。そこで、GC/FID 分析で、規制対象物

質含有の有無や含量推定が可能か検討した。 

一定量の内部標準物質を含む 3 種混合標準溶液を、

表 2 の条件 3 で GC/FID 分析を行って得られたクロマ

トグラムを図 4 に示した。GC/FID は GC/MS よりも感

度が低く基準値 3 μg/mL の検出は困難で、検出限界は

S/N=3として、BaAと BaP は 5 μg/mL、DBAは 10 μg/mL

であった。BaA と BaP は 20-200 μg/mL の範囲で、DBA

は 50-200 μg/mL の範囲で検量線の直線性を認めた。 

次に、16 種の PAHs Mix 標準溶液をジクロロメタン

で希釈して GC/FID 分析し、ピークの分離状況を確認

したところ、同じ条件で GC/MS 分析した際のクロマ 

 

BaA

IS

BaP DBA

Abundance

Time  

図 4  BaA, BaP, DBA, 内部標準物質（IS）の 
GC/FID ガスクロマトグラム 

 

 

 

 

図 5 DB-1 キャピラリーカラムを用いた 16 種の PAHs 

 混合標準と実試料の GC/FID クロマトグラム 
 

 

トグラムと近似し、BaA とクリセンのピークは分離し

た。実試料の GC/FID クロマトグラムも同様であった

（図 5）。このことから、高濃度の BaA や BaP を含有

する検体では GC/FID で分析することにより含有の有

無及び含有量の予測が可能であることが示唆された。

一方、DBA は BaA や BaP よりも感度が低く、ほぼ同

じ保持時間で検出される規制対象外の PAH（16 種の

PAHs Mix に含まれる成分ではインデノ（1,2,3-cｄ）ピ

レン）のピークと分離が不十分であり、含有量の推定

は困難と推察された。 
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まとめ 

 

家庭用品規制法でクレオソート油に使用規制され

ている 3 種の PAH の公定分析法に示されている

GC/MS 条件（SIM 測定）では、規制物質（BaA）の定

量イオン（m/z=228）と同じ質量数のフラグメントイオ

ンを有する規制対象外の PAH（クリセン）が、規制物

質と同じ保持時間で検出される場合があり、正確な判

定及び定量が困難である。そこで、それら物質が相互

分離し、MS スペクトルでの確認も可能な GC カラム

及び分析条件を検索し、より正確に分析する方法を確

立した。さらに、中古枕木を汚染している由来不明の

油分などを除去するため前処理法の検討を行い、良好

な定量確認法を作成した。確立した方法で試買及び収

去した市販中古枕木を分析したところ、規制対象の

BaA と規制対象外のクリセンが分別定量できた。BaA、

BaP、DBA 全ての規制対象物質が基準値を大幅に超え

て検出された。 

公定法に従い使用済み枕木の検査を実施したとこ

ろ、GC/MS 検出器等への顕著な汚染が認められた。ク

レオソート油そのものも汚染原因であるが、中古枕木

を汚染している由来不明の油分等により汚染が深刻化

すると考えられた。そこで、GC/FID を用いた予備分

析法を検討したところ、高濃度の BaA と BaP は含有の

有無及び含有量について予測できることがわかった。

GC/FID を用いて予備分析を実施し、その後、GC/MS

測定を行うことで GC/MS 検出器汚染の軽減が可能で

あることが示唆された。しかし、GC/MS 検出器ほど深

刻な汚染ではないが、GC/FID への影響も認められた

ため、今後、ジクロロメタン中に抽出される規制対象

外のクレオソート油由来 PAH 除去法について検討を

行う必要があると考える。さらに、近年各社から数多

く市販されている PAH 分析用カラムを用いて GC/MS

測定すると、DB-1 カラムよりもピーク形状がシャープ

になったり、ピーク分離がより良好になるものもある

ので、使用カラムを比較検討することでより正確な定

量が可能となると考えられる。 
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大阪府における環境および食品中放射能調査 

（平成 27 年度報告） 

 

                                       肥塚 利江＊  東 恵美子＊ 

                                                                                                                    足立 伸一＊  

 

平成 27 年度の原子力規制庁委託により実施した大阪府における環境および各種食品中放射能調査結果を

報告する。調査は、降水中の全ベータ放射能測定、環境試料（降下物、大気浮遊じん、上水、海水、土壌、

海底土）および各種食品試料中のガンマ線放出核種分析および空間放射線量率（モニタリングポスト）につ

いて実施した。 

また、平成 22 年度より行っている福島第 1 原子力発電所の事故を受けたモニタリングの強化を引き続き

行った。さらに、平成 28 年 1 月 6 日に北朝鮮が 4 回目となる地下核実験を行ったことを受け、当日から 1

月 14 日まで原子力規制庁の指示によりモニタリングの強化を行った。 

 

キーワード：環境放射能、全ベータ放射能、核種分析、空間放射線量率 

Key words:  environmental radioactivity,  gross β activity,  radionuclide analysis,  environmental γ activity 

 

当所では、昭和 35 年（1960 年）度より大阪府にお

ける環境および食品中の放射能測定調査を実施してい

る。この調査は、人工放射性降下物および原子力施設

等からの放射性物質の漏洩による環境汚染の有無およ

びそのレベルを明らかにする目的で行っており、主と

して原子力規制庁の委託によるものである。 

 降水（雨水）については全ベータ放射能測定、その

他の環境試料および食品試料についてはガンマ線核種

分析［セシウム 134（134Cs）、 セシウム 137（137Cs）、

ヨウ素 131（131I）、カリウム 40（40K）等］を行った。 

 また、モニタリングポストに関しては平成 24 年度よ

り、平成 23 年 3 月 11 日の東北地方太平洋沖地震に

より発生した福島第 1 原子力発電所の事故を受けて

増設された 5 ヶ所（茨木市、寝屋川市、東大阪市、富 

 

* 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Survey of Environmental and Food Radioactivity in Osaka Prefecture

（Fiscal 2015 Report) 

 by Toshie HIZUKA, Emiko AZUMA and Shin-ichi ADACH I 

田林市、泉佐野市）に既設の大阪市を加えた 6 ヶ所に

おいて調査を行っている。 

 ガンマ線核種分析に関しては、測定値の信頼性確保

のため、（公財）日本分析センターとの間で、既知量の

放射性核種を添加した試料 7 検体について、クロスチ

ェック（標準試料法による相互比較分析）を行った。 

 さらに、福島第 1 原子力発電所の事故を受け、モニ

タリング強化として、平日に上水（蛇口水）を採取し

3 ヶ月間貯水した蛇口水のガンマ線核種分析を行い、

毎月第 2 週の水曜日にはサーベイメータによる地上

1m の高さにおける空間放射線量率調査を行った。 

また、平成 28 年 1 月 6 日に北朝鮮が地下核実験を行

ったことによる大阪府内への影響の有無を調査するた

め、当日から1月14日までモニタリングの強化を行い、

連日、降下物（定時降下物）および大気浮遊じんのガ

ンマ線核種分析を行った。 

本報告では、平成 27 年度に実施した上記の放射能調

査結果を、過去の測定結果との比較も含め報告する。 
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実 験 方 法 

 

 試料の採取、処理および測定は、「環境放射能水準調

査委託実施計画書（平成 27 年度）」1)に基づいて行っ

た。表 1 に調査項目および試料等を示す。 

 

1. 全ベータ放射能測定 

1-1 降水（雨水）試料 

 当所（大阪府立公衆衛生研究所：大阪市東成区）観

測室屋上（地上約 20ｍ）に設置したデポジットゲージ

(表面積 1000cm2）で雨水を集めた。毎朝 9 時 30 分に

採取し、100mL （1mm）以上の降水があった場合には

100mL を測定試料とした。 

1-2 測定方法 

 蒸発皿に試料 100mL とヨウ素担体（1mgＩ-/mL）1mL、

0.1mol/L硝酸銀 1mL および 10%硝酸 1mLを加えて加

熱濃縮させた。濃縮物を直径 25mm のステンレス製試

料皿に移して蒸発乾固させ、測定用試料とした。測定

は低バックグラウンド放射能自動測定装置（キャンベ

ラ製、S5X2050E 型）で行った。比較試料は、酸化ウ

ラン（U3O8：日本アイソトープ協会製、35.3dps）を用

いた。測定は試料採取から 6 時間後に行った。測定時

間は、比較試料 5 分、降水試料 30 分とした。 

 

2. 核種分析 

2-1 測定試料 

(1) 大気浮遊じん：当所観測室屋上（地上約 20ｍ）に

設置したハイボリウム・エアサンプラー（柴田科学株

式会社製、HV-1000R）を用いて、ろ紙（東洋濾紙、

HE-40T）上に大気浮遊じんを捕集した。毎月 3 回、

午前 10時から翌日の午前 10時までの 24時間捕集を行

った。3 ヶ月分のろ紙試料（測定に供した吸引量：約

10000m3）をカッターで円形（直径 50mm）に切り取り、

プラスチック製容器（U-8 容器）に詰め測定用試料と

した。 

(2) 降下物（雨水・ちり）：当所観測室屋上（地上約 20

ｍ）に設置した水盤（表面積 5000cm2 ）に降下した雨

水およびちりを 1 ヶ月間採取し、採取した試料全量を

上水自動濃縮装置（柴田理化器械製）を用いて蒸発濃

縮させた。濃縮物を蒸発皿に移して蒸発乾固させた後、

残留物を U-8 容器に移し測定用試料とした。 

(3) 上水：原水（淀川河川水）は大阪府庭窪浄水場（守

口市）原水取水口から、蛇口水は当所本館 1 階の実験

室内蛇口から採取した。採取試料各 100L を上水自動

濃縮装置を用いて蒸発濃縮させた。濃縮物を蒸発皿に

移して蒸発乾固させた後、残留物をそれぞれ U-8 容器

調査項目 試　料　名 種　別 採　取　場　所 採取回数等 件数

全ベータ放射能 定時降水 雨　水 大阪市東成区 当所屋上 降雨毎 95

ガンマ線核種分析 大気浮遊じん 大阪市東成区 当所屋上 3ヶ月毎 4

降下物 雨水・ちり 大阪市東成区 当所屋上 毎月 12

上　水 原　水 守口市大庭町　大阪府庭窪浄水場 年1回(平成27年6月) 1

蛇口水 大阪市東成区 当所本館1Ｆ 年1回(平成27年6月) 1

海　水 表面水 大阪港入口 年1回(平成27年7月) 1

海底土 表　層 大阪港入口 年1回(平成27年7月) 1

土　壌 0～5cm 大阪市中央区 大阪城公園内 年1回(平成27年8月) 1

 5～20cm 大阪市中央区 大阪城公園内 年1回(平成27年8月) 1

牛　乳 原乳(生産地) 大阪府羽曳野市 年1回(平成27年8月) 1

野  菜 タマネギ(生産地) 大阪府泉南郡熊取町 年1回(平成27年6月) 1

キャベツ(生産地) 大阪府泉南郡熊取町 年1回(平成27年12月) 1

模擬牛乳 （公財）日本分析センターで調製 年1回(平成27年8月) 1

模擬土壌 （公財）日本分析センターで調製 年1回(平成27年8月) 1

寒天 （公財）日本分析センターで調製 年1回(平成27年8月) 5

モニタリング強化
(福島第1原発事故）

上水 蛇口水（3ヶ月） 大阪市東成区 当所本館1Ｆ 3ヶ月毎 4

大気浮遊じん 大阪市東成区 当所屋上 平成27年1月6～14日 8

降下物 雨水・ちり 大阪市東成区 当所屋上 平成27年1月6～14日 8

空間線量率 モニタリングポスト 大阪市東成区  当所屋上 毎日／年間 366

茨木市大住町　茨木保健所 毎日／年間 366

寝屋川市八坂町　寝屋川保健所 毎日／年間 366

東大阪市西岩田　東大阪市環境衛生検査センター 毎日／年間 366

富田林市寿町　富田林保健所 毎日／年間 366

泉佐野市羽倉崎　市立佐野中学校 毎日／年間 366

モニタリング強化
(福島第1原発事故）

サーベイメータ 大阪市東成区　当所中庭 毎月 12

表1 放射能調査項目および試料等

相互比較分析試料
（標準試料）

モニタリング強化
(北朝鮮核実験）
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に移し測定用試料とした（時期および測定数は表 1 を

参照）。 

(4) 食品：牛乳 5L のうち、2L をマリネリビーカー（2L

容）に入れ測定用試料とした。残りの 3L を石英製容

器に入れて IH 調理器（Panasonic 製、KZ-PH5P）で濃

縮させた後、電気炉（Advantec 製、FUW263PA、450℃）

で灰化した。野菜類の食用部約 4kg は 65℃の乾燥器

（Panasonic 製、MOV212PJ）で乾燥させた後に、石英

製容器に移して電気炉（450℃）で灰化した。それぞれ

の灰試料は 0.35mm メッシュのふるいに通し、U-8 容

器に移して測定用試料とした（試料採取場所、時期お

よび測定数は表 1 を参照）。 

(5) 海水、土壌、海底土：2Ｌの海水をマリネリビーカ

ー（2L 容）に入れ、測定用試料とした。土壌および海

底土は、採取後に 105℃の乾燥器で乾燥させた後、2mm

メッシュのふるいに通して得られた乾燥細土約 100g

を U-8 容器に入れ、測定用試料とした（試料採取場所、

時期および測定数は表 1 を参照）。 

(6) 標準試料法による相互比較分析：（公財）日本分析

センターが数核種を添加して調製した放射能標準容積

線源（寒天）（以下「寒天」という）および放射能標準

容積線源（模擬土壌(アルミナ)）（以下「模擬土壌」と

いう）ならびに分析比較試料(模擬牛乳)(以下「模擬牛

乳」という)について、寒天（U-8 容器：5 試料）およ

び模擬土壌（U-8 容器：1 試料）は U-8 容器のまま、

模擬牛乳（1 試料）は全量（2L）をマリネリビーカー

（2L 容）に入れ測定を行った。 

測定結果については、（公財）日本分析センターに

おいて基準値（添加値）と比較し評価を行った。評価

は、当所（分析機関）の分析値と基準値の拡張不確か

さ（U）から En 数を算出し、|En|≦1 を基準値内(基準

値と一致)とした。なお、En 数は下記の式により求め

られる。 

 

（分析値分析機関－基準値） 

U２
分析機関＋U２

基準値 

 

 

2-2 測定方法 

 あらかじめエネルギーの異なる核種を含んだ標準線

源を用いてエネルギー校正および検出効率校正を行っ

たゲルマニウム半導体検出器（キャンベラ製、GC2018

または、GC2518）を用い、試料中の核種より放出され

るガンマ線量を測定した。測定時間は原則 80000 秒と

し、寒天のみ 20000 秒から 80000 秒とした。得られた

計測結果をバックグラウンド補正した後、エネルギー

補正および検出効率補正を行ない、測定試料中の核種

（134Cs、137Cs、131I および 40K 等）の定性定量分析を行

った。 

 

3. 空間放射線量率測定 

 モニタリングポスト（NaI シンチレーション式、エ

ネルギー補償型、アロカ製 MAR-22 型）による空間放

射線量率の測定は、当所観測室屋上に設置したモニタ

リングポスト（地上約 20ｍ）に、茨木市、寝屋川市、

東大阪市、富田林市、泉佐野市に設置した 5 基（地上

1m）を加えた 6 基で連続測定を行った(設置場所は表

1 を参照)。結果は 1 時間平均値による 1 日の変動をメ

モリーカードから読み取った。 

なお、モニタリングポスト 6 基の測定結果は、自動

測定・配信システムにより 10 分間の平均値が原子力規

制委員会のホームページにリアルタイムで公表されて

いる（http://radioactivity.nsr.go.jp/map/ja/）。 

 

4. 福島第 1 原子力発電所の事故によるモニタリング

強化 

4-1 ゲルマニウム半導体検出器を用いた核種分析 

(1) 測定試料 

1) 上水(蛇口水)：土、日、祝日を除く毎日、当所本館

1 階の実験室内蛇口から上水を 1.5L ずつ採水し、3 ヶ

月分貯水した（四半期毎：約 90L）。貯水した採取全量

について上水自動濃縮装置を用いて蒸発濃縮させ、蒸

発皿に濃縮物を移して蒸発乾固させた後、残留物を

U-8 容器に移し測定用試料とした。 

 (2) 測定方法 

 2-2 と同様の方法でガンマ線核種分析を行った。測

定時間は 80000 秒とした。 

 4-2  サーベイメータによる空間放射線量率調査 

 毎月第 2週の水曜日の午前 10時に当所中庭において

サーベイメータ（NaI シンチレ－ション式、アロカ製

TCS-171B 型）で空間放射線量率を測定した。測定は、

「環境放射能水準調査委託実施計画書（平成 20 年 7

月）」2）に準じて行った。測定器の時定数を 30 秒とし、

地表 1ｍの高さにおけるサーベイメータの指示値を 30

En 数＝ En 数＝ 
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秒間隔で 5 回以上読み取り、平均値を算出した。但し、

原子力規制庁の指示により上記計画書で加えることと

なっている宇宙線による線量率 30 nGy/h は、加えてい

ない。 

 

5. 北朝鮮核実験によるモニタリング強化 

 平成 28年 1月 6日に北朝鮮が地下核実験を行ったこ

とを受け、原子力規制庁から「国外における原子力関

係事象発生時の対応について」の協力依頼があり、当

日から1月14日までモニタリングの強化を行い、連日、

降下物（定時降下物）および大気浮遊じんのガンマ線

核種分析を行った。 

5-1 ゲルマニウム半導体検出器を用いた核種分析 

(1) 測定試料 

1）降下物（定時降下物） 

 前日 15 時から当日 15 時までの 24 時間に降水用デ

ポジットゲージ（表面積 1000 cm2）で採取された降水、

降水がなければ 160 mL の精製水でデポジットゲージ

についたちりを洗い流して採取し、80mL を U-8 容器に

入れ、測定試料とした。 

2）大気浮遊じん 

 上記の大気浮遊じんと同様の方法[2-1(1)参照]で前日

9 時から当日 9 時までの 24 時間捕集を行った。1 日分

のろ紙試料を円形（50mmφ）に切取り、U-8 容器に詰

め、測定試料とした。 

(2) 測定方法 

 2-2 と同様の方法でガンマ線核種分析を行った。測

定時間は 20000 秒とした。降下物データは翌日 10 時ま

でに、大気浮遊じんデータは当日 17 時までに原子力規

制庁へ報告した。 

 

結果および考察 

 

1. 全ベータ放射能 

表 2 に降水中の全ベータ放射能測定値を示す。 

 降水中の全ベータ放射能は、95 試料中 8 例から検出

されたが、異常値は検出されなかった。 

 

2. 核種分析 

 環境試料および食品試料中の 134Cs、137Cs、131I およ

び 40K の分析結果を表 3 に示す。 

 

 

(1) 134Csおよび 137Cs：今年度も例年同様、137Csが土壌、

海底土の各試料から検出されたが、そのレベルは過去

の値と同程度であった。134Cs は、どの試料からも検出

されなかった。 

(2) 131Ｉ：131Ｉは、上水原水および蛇口水試料から微量

（それぞれ 1.0 および 1.4 mBq/L）検出された。他の環

境試料および食品試料からは検出されなかった。上水

中の 131Ｉについては、原水が平成元年度から、蛇口水

が平成 2 年度から検出されており、そのレベルも過去

の値（原水：0.4～4.9、蛇口水：0.4～1.4mBq/L）3）と

同程度であることや他の環境試料等から検出されてい

ないこと、半減期が 8 日と短いことなどから、既報 4)

に述べたように、その起源は医学利用によるものであ

ろうと推定される。 

  上水中に存在する 131I による府民への健康影響につ

いては、既報 4）でも論じたように、そのレベルは飲食

物摂取制限の基準 5)（飲料水中の放射性ヨウ素：

300Bq/kg）の 30 万分の 1 程度の低値であり、問題はな

いと考えられる。 

(3) 40K:天然放射性核種である 40K レベルは過去の値と

同程度であり、特に異常値は認められなかった。 

(4) 標準試料法による相互比較分析：（公財）日本分 

降水量 件数 濃度 月間降下量

mm （検出数） Bq/L MBq/km2

平成27年      4月 99 10(1) ND～0.31 0.61

平成27年      5月 99 7(1) ND～0.72 0.87

平成27年      6月 171 10(1) ND～0.61 1.47

平成27年      7月 373 16(1) ND～0.45 0.61

平成27年      8月 187 10(1) ND～0.33 0.50

平成27年      9月 171 12(0) ND ND

平成27年     10月 41 3(0) ND ND

平成27年     11月 112 8(0) ND ND

平成27年     12月 91 6(0) ND ND

平成28年      1月 20 2(0) ND ND

平成28年      2月 128 5(2) ND～1.27 5.23

平成28年      3月 92 6(1) ND～0.67 0.99

平成27年度1） 1584 95(8) ND～1.27 10.3

過去3年間の値

      平成24年度2） 1473 81(8) ND～1.1 47.8

      平成25年度 1424 82(8) ND～0.9 13.1

      平成26年度 1270 85(20) ND～1.1 41.0

1)：北朝鮮核実験に伴うモニタリング強化のため、平成28年1月7日～14日まで休止。

2)：北朝鮮核実験に伴うモニタリング強化のため、平成25年2月13日～22日まで休止。

表2　降水中全ベータ放射能測定結果

ND：計数値がその計数誤差の3倍を下回るもの

年　月
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単位

大気浮遊じん

平成27年 4月～6月 H27.4.2 ～H27.6.16 mBq/m
3

7月～9月 H27.7.2 ～H27.9.26 〃

10月～12月 H27.10.5 ～H27.12.15 〃

平成28年  1月～3月 H28.1.4 ～H28.3.16 〃

平成27年度 mBq/m
3

過去3年間の値 mBq/m
3

平成27年 4月 H27.4.1 ～H27.5.1 MBq/km
2

5月 H27.5.1 ～H27.6.1 〃

6月 H27.6.1 ～H27.6.30 〃

7月 H27.6.30 ～H27.8.3 〃

8月 H27.8.3 ～H27.9.1 〃

9月 H27.9.1 ～H27.10.1 〃

10月 H27.10.1 ～H27.11.2 〃

11月 H27.11.2 ～H27.12.1 〃

12月 H27.12.1 ～H28.1.4 〃

平成28年 1月 H28.1.4 ～H28.2.1 〃

2月 H28.2.1 ～H28.3.1 〃

3月 H28.3.1 ～H28.3.31 〃

平成27年度 MBq/km
2

過去3年間の値 MBq/km
2

mBq/L

mBq/L

mBq/L

mBq/L

平成27年 4～6月 H27.4.1 ～H27.6.30 mBq/L

7～9月 H27.7.1 ～H27.9.30 mBq/L

10～12月 H27.10.1 ～H27.12.28 mBq/L

平成28年 1～3月 H28.1.4 ～H28.3.31 mBq/L

mBq/L

mBq/L

海水 Bq/L

Bq/L

海底土 Bq/kg dry

Bq/kg dry

Bq/kg dry

0～5cm層 (MBq/km
2
)

Bq/kg dry

(MBq/km
2
)

土壌 Bq/kg dry

5～20cm層 (MBq/km
2
)

Bq/kg dry

(MBq/km
2
)

牛乳 原乳 Bq/L

Bq/L

農産物 タマネギ Bq/kg生

Bq/kg生

農産物 キャベツ Bq/kg生

Bq/kg生

 ND:計数値がその計数誤差の3倍を下回るもの

ND

H27.8.7

49±0.94

ND ND

(28000～34000)

(100000～110000)

3.0～3.9

(100000±1500)

41～45

過去3年間の値 ND ND ND

ND

ND

ND ND

ND ND ND

(ND)

650～730

64～86

ND

ND ND ND

ND

ND

ND

ND

H27.6.15

H27.6.5

ND

ND

ND

ND

ND

ND

137
Cs

40
K

0.18±0.037

ND

ND

131
I

ND

ND

ND

過去3年間の値

(520～580)

(ND) (62～89) (ND)

(500±35)(ND)

ND

(ND)

ND

ND

83±2.7

ND

ND

NDND

ND

ND

   試料 採取年月日

ND

134
Cs

ND

ND

ND

0.21±0.038

0.19±0.038

0.20±0.037

0.18～0.21

0.19～0.37

ND

ND

ND

ND

ND

ND

ND ND 1.1±0.20

ND ND ND

ND

ND ND ND

ND ND ND

ND

ND ND ND

ND ND ND

ND ND 0.56±0.18

ND ND 0.68±0.18

ND ND 0.90±0.19

ND ND ND ND～1.1

ND

76～96

ND ND ND ND～0.99

上水・蛇口水 80±2.5

上水・原水

過去3年間の値 1.4～3.8

過去3年間の値

ND ND 1.0±0.11 64±2.3

ND ND

ND ND 1.4±0.13

ND ND ND～0.66 71～81

H27.7.7

過去3年間の値 ND ND ND 3.8～6.8

6.0±0.40

過去3年間の値 ND 1.3～2.2 ND 620～670

ND 2.6±0.33 ND 640±11H27.7.7

1.9±0.22 ND 700±11ND

(ND) (96±11) (ND) (35000±530)

土壌

過去3年間の値 ND 1.3～2.0 ND

H27.8.7

71～95

H27.12.22 ND ND ND

ND ND ND 46±0.34

66±0.46

ND

ND

過去3年間の値 ND ND ND

NDND

ND ND

ND

H27.6.23

H27.8.18

過去3年間の値

680±9.9

過去3年間の値 ND ND ND 48～49

ND

(ND)

660～670

平成27年度

表3　環境および食品試料中の134
Cs、137

Cs、131
Iおよび40

K濃度

3.4±0.23

66±2.4ND ND

ND

降下物

ND 66～83

ND

上水・蛇口水(モニタリング強化）

ND ND ND 60±2.3

76±2.5
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最高値 最低値 平均値 最高値 最低値 平均値
平成27年  4月 30 62 40 42 平成27年  4月 30 85 54 56

 5月 31 58 40 42  5月 31 83 54 57
 6月 30 61 40 42  6月 30 89 53 57
 7月 31 65 40 42  7月 31 91 51 55
 8月 31 51 40 42  8月 31 80 52 56
 9月 30 51 40 42  9月 30 72 53 56
10月 31 57 40 42 10月 31 75 55 58
11月 30 57 40 42 11月 30 76 54 57
12月 31 55 40 42 12月 31 66 54 55

平成28年  1月 31 50 40 42 平成28年  1月 31 67 53 56
 2月 29 53 40 42  2月 29 71 53 55
 3月 31 54 40 41  3月 31 72 52 55

366 65 40 42 366 91 51 56

365 71 41 43 365 93 54 57
365 63 41 43 365 88 53 57
365 62 40 42 365 92 53 57

最高値 最低値 平均値 最高値 最低値 平均値
平成27年  4月 30 96 70 72 平成27年  4月 30 97 76 78

 5月 31 93 71 72  5月 31 113 76 79
 6月 30 93 70 73  6月 30 104 75 79
 7月 31 111 70 72  7月 31 110 74 77
 8月 31 82 70 72  8月 31 107 75 78
 9月 30 86 70 72  9月 30 89 75 78
10月 31 92 70 72 10月 31 110 76 79
11月 30 91 71 73 11月 30 97 76 79
12月 31 85 70 72 12月 31 110 76 78

平成28年  1月 31 83 71 72 平成28年  1月 31 88 76 78
 2月 29 87 71 72  2月 29 105 75 77
 3月 31 89 70 72  3月 31 96 75 77

366 111 70 72 366 113 74 78

365 110 70 73 365 122 75 79
365 92 70 72 365 112 75 79
365 103 70 72 365 103 75 78

最高値 最低値 平均値 最高値 最低値 平均値
平成27年  4月 30 76 61 63 平成27年  4月 30 84 49 51

 5月 31 82 61 63  5月 31 75 49 52
 6月 30 78 61 63  6月 30 81 49 52
 7月 31 86 60 62  7月 31 85 48 51
 8月 31 74 61 63  8月 31 64 49 51
 9月 30 76 61 62  9月 30 64 49 51
10月 31 80 61 63 10月 31 79 50 52
11月 30 76 62 63 11月 30 69 49 52
12月 31 72 61 63 12月 31 65 49 51

平成28年  1月 31 76 62 63 平成28年  1月 31 66 50 51
 2月 29 74 61 63  2月 29 76 49 51
 3月 31 74 61 63  3月 31 70 49 51

366 86 60 63 366 85 48 51

365 93 61 63 365 94 49 51
365 82 60 63 365 77 48 51
365 87 61 63 365 105 48 51

平成27年度

表4-1　モニタリングポストによる空間放射線量率

                 (大阪市　府立公衆衛生研究所：地上20m）

測　定　年　月 測定回数

モニタリングポスト(nGy/h)

（所在地：大阪市）

平成27年度

表4-2　モニタリングポストによる空間放射線量率

(茨木市　茨木保健所：地上1m）

測　定　年　月 測定回数

モニタリングポスト(nGy/h)

（所在地：茨木市）

測　定　年　月 測定回数

モニタリングポスト(nGy/h)

（所在地：寝屋川市）

過去3年間の値
平成24年度
平成25年度
平成26年度

過去3年間の値
平成24年度
平成25年度
平成26年度

表4-3　モニタリングポストによる空間放射線量率

(寝屋川市　寝屋川保健所：地上1m）
表4-4　モニタリングポストによる空間放射線量率

     (東大阪市　東大阪市環境衛生検査センター：地上1m）

測　定　年　月 測定回数

モニタリングポスト(nGy/h)

（所在地：東大阪市）

表4-5　モニタリングポストによる空間放射線量率

     (富田林市　富田林保健所：地上1m）

平成27年度
過去3年間の値
平成24年度
平成25年度
平成26年度

平成27年度
過去3年間の値
平成24年度
平成25年度
平成26年度

表4-6　モニタリングポストによる空間放射線量率

 (泉佐野市　佐野中学校：地上1m）

モニタリングポスト(nGy/h)
（所在地：泉佐野市）

平成24年度
平成25年度

平成27年度
過去3年間の値

測　定　年　月

平成26年度

平成24年度
平成25年度
平成26年度

測定回数測　定　年　月 測定回数

モニタリングポスト(nGy/h)
（所在地：富田林市）

平成27年度
過去3年間の値
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析センターの報告書によると、当所の分析結果は基準

値（添加値）とよく一致しており、かつ、En 数も「1」

以下であり、ガンマ線核種分析の精度は確保されてい

る事が認められた。 

 

3. 空間放射線量率 

 モニタリングポストによる空間放射線量率調査の結

果を表 4-1 から表 4-6 に示す。 

 表 4-1 に示す大阪市の空間放射線量率値の 1 時間平

均値に基づく 1 日の変動は、年間を通じて 40～65 

nGy/h で平常値の範囲であり、過去 3 年間の結果と同

程度であった。 

 表 4-2 に示す茨木市の空間放射線量率値の 1 時間平

均値に基づく 1 日の変動は、年間を通じて 51～91 

nGy/h の範囲であり、過去 3 年間の結果と同程度であ

った。 

 表 4-3 に示す寝屋川市の空間放射線量率値の 1 時間

平均値に基づく 1 日の変動は、年間を通じて 70～111 

nGy/h の範囲であり、過去 3 年間の結果と同程度であ

った。 

表 4-4 に示す東大阪市の空間放射線量率値の 1 時間

平均値に基づく 1 日の変動は、年間を通じて 74～113 

nGy/h の範囲であり、過去 3 年間の結果と同程度であ

った。 

表 4-5 に示す富田林市の空間放射線量率値の 1 時間

平均値に基づく 1 日の変動は、年間を通じて 60～86 

nGy/h の範囲であり、過去 3 年間の結果と同程度であ

った。 

表 4-6 に示す泉佐野市の空間放射線量率値の 1 時間

平均値に基づく 1 日の変動は、年間を通じて 48～85 

nGy/h の範囲であり、過去 3 年間の結果と同程度であ

った。 

 

4. 福島第 1原子力発電所の事故によるモニタリン 

グ強化 

(1) ゲルマニウム半導体検出器を用いた核種分析 

 平日に上水（蛇口水）を採取し 3 ヶ月間貯水して測

定した結果を表 3 の中に示した。 

3 ヶ月貯水した蛇口水からは、人工放射性核種は検

出されなかった。 

(2) サーベイメータによる空間放射線量率調査 

 当所中庭で行った測定の結果を表 5 に示す。 

 

 

  当所中庭での値は、測定期間中 63～81 nGy/h の範囲

であり、同じ場所で測定していた過去の値（平成 8 年

度～20 年度：77～108 nGy/h）から見て平常値の範囲内

であった。 

 

5. 北朝鮮核実験によるモニタリング強化 

(1) ゲルマニウム半導体検出器を用いた核種分析 

ゲルマニウム半導体検出器を用いた核種分析の結果、

モニタリングの強化期間中、降下物（定時降下物）お

よび大気浮遊じんから人工放射性核種は検出されなか

った。 

 

ま と め 

 

核種分析により人工放射性核種である 131I および  

137Cs が検出された。医学利用等に由来すると考えられ

る 131I は上水（原水および蛇口水）に極低レベルで検

出された。137Cs は土壌や海底土から例年と同様に検

出されたが、そのレベルは低値であった。また、他の

人工放射性核種はいずれの試料からも検出されなかっ

た。また、空間放射線量率値にも異常値は検出されな

かった。 

福島第 1 原子力発電所事故によるモニタリング強化

で実施された、ゲルマニウム半導体検出器を用いた核

種分析調査でも人工放射性核種は検出されなかった。

測定回数 測定値
平成27年  4月 1 63

 5月 1 77
 6月 1 71
 7月 1 76
 8月 1 72
 9月 1 70

10月 1 71
11月 1 72
12月 1 73

平成28年  1月 1 75
 2月 1 80
 3月 1 81

12 63～ 81(平均：74)
過去の値

12 72～ 87(平均：79)
12 74～ 88(平均：78)
12 66～ 80(平均：75)

156 77～108(平均：92)

表5　サーベイメータによる空間放射線量率

平成8～20年度

測定年月

（地上1m、当所中庭）

サーベイメータ（nGy/h）

平成27年度

平成25年度
平成26年度

平成24年度
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また、サーベイメータによる空間放射線量率調査も例

年とほぼ同じ範囲内であった。 

また、北朝鮮核実験時のモニタリング強化で実施さ

れた、ゲルマニウム半導体検出器を用いた核種分析調

査の結果でも異常値は認められず、大阪府内への影響

は認められなかった。 
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小児において急性脳症（AE）は、時としてウイルス感

染に起因する場合がある。しかし、ウイルス感染により

常に AE になるわけではない。ウイルスが感染した際、

乳児において AE を発症させる危険因子は不明である。

そこで、コクサッキーウイルス A6（CVA6）、エンテロウ

イルス D68（EV-D68）、ヒトパレコウイルス（HPeV）お

よびヒトヘルペスウイルス 6（HHV-6）の同時感染を引き

起こし、AE を発症した乳児の病態について報告する。 

EV-D68 は、母親からの垂直感染が疑われ、CVA6 と

HPeV は、保育園での水平感染が疑われた。また、HHV-

6 は再活性化の可能性が考えられた。AE の病因として中

心的な役割を果たしている病原体を決定することはでき

なかったが、4 ウイルス同時感染は、AE の発症につなが

る、サイトカインストームを誘発していると考えられた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部  

*2 国立病院機構 名古屋医療センター  
*3 枚方市民病院 小児科 

4 種類のウイルス感染と関連する小児の急性脳症事例報告 

 

下痢のみを主症状とした乳児集団感染性胃腸炎事例から

のコクサッキーウイルス B5 型とヒトパレコウイルス 1

型の検出―大阪府 

 

中田恵子*1 ,左近直美*1 ,松尾由美*2, 

弓指孝博*1 ,加瀬哲男*1 

 

病原微生物検出情報, 36, 229 (2015) 

 

大阪府内の保育園において下痢を主症状とする集団感

染性胃腸炎が発生し、患者からコクサッキーウイルス B5

型（CVB5）とヒトパレコウイルス 1 型（HPeV-1）を検出

したので報告する。 

2015 年 8 月 11 日、0 歳児クラス（15 名）で 2 名の下痢

発症患児を認めた。その後 19 日には 0 歳児クラスでさら

に 4 名が下痢症状を呈し、20 日、1 歳児クラスでも 1 名

に下痢症状の患者が発生した（累積患者数 7 名）。 

 夏季であること、患者が 0 歳児に集中していたこと、

症状が下痢のみの患者がほとんどであったことから、エ

ンテロウイルス（EV）およびヒトパレコウイルス（HPeV）

に対する RT-リアルタイム PCR を実施した。 

その結果、5 名中 4 名から EV および HPeV が検出され

た。HPeV が検出された 4 名はすべて 0 歳児クラスの患

者で、EV が検出されたのは 0 歳児クラスの 3 名と 1 歳児

クラスの 1 名であった。最終的に、0 歳児クラスの 4 名す

べての HPeV は 1 型、3 名の EV は CVB5 と同定された。

1 歳児クラスの患者 1 名の EV はエコーウイルス 18 型と

同定された。これらの結果より、0 歳児クラスの感染性胃

腸炎の原因ウイルスは CVB5 および HPeV-1 であったと

推測された。なお、9 月 1 日時点で 0 歳児クラスの累積患

者数は 15 名中 8 名で、うち 1 名にはまだ下痢症状があっ

たと報告されている。 

本事例における症状は主に下痢のみであり、有症期間

が 1 週間以上にわたっていた。重感染が長期化の一要因

であったことが推察された。 

 

*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 

*2 大阪府寝屋川保健所  

Isolation of Coxsackievirus B5 and Human Parechovirus 1 from an Outbreak of 

Infectious Gastroenteritis among Infants whose Sole Climical Manifestation was 

Diarrhea-Osaka Prefecture 
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E 型肝炎の輸入感染症例報告 

 

左近直美*1, 弓指孝博*1, 藤岡研*2, 関 雅之*2, 木下真孝
*2,三島伸介*2, 入交重雄*2, 倭 正也*2, 石井孝司*3 

 

病原微生物検出情報, 37, 35-36 (2016) 

 

 海外で E 型肝炎に感染し、発症期に帰国した症例。2015

年 8 月よりインド、アフリカ諸国を訪問し、再びインド

を経て 11 月オーストラリアに入国。10 月中旬より食欲

低下、倦怠感、胃痛、嘔気、発疹を認めた。オーストラリ

アの病院を受診し、肝炎血清診断を受け、3 日後に帰国。

帰国時に発疹を除く症状の継続があり、入院。入院時血

清より E 型肝炎検査マニュアル（国立感染症研究所）に

記載のプライマーを使用して nested PCR にて増幅バンド

を認めた。配列を決定したところ、E 型肝炎ウイルス G1

であった。E 型肝炎の潜伏期（約 6 週間）から旅行期間中

に感染・発症したことが想定されたが、HEV G1 は発展途

上国で最も蔓延している遺伝子型であり、感染国の特定

はできなかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 ウイルス課 
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*3 国立感染症研究所ウイルス第二部 

Case Report of Hepatitis E Infection in Traveller 

 

 

新たなノロウイルス流行株に対する迅速体外診断薬の 

評価 

 

左近直美*1, 加瀬哲男*2 

 

医学と薬学, 72, 1895-1899 (2015) 

 

 ノロウイルス感染症の診断には、抗体を用いてウイル

ス抗原を捕捉するイムノクロマトの原理を応用した迅速

診断薬が有用である。しかし、変異が多いノロウイルス

に対し、流行する遺伝子型の検出能を常にモニタリング

する必要がある。2014/15 シーズンは全国的に食中毒事例

からこれまで報告数が少ない GII.17 検出が相次いだ。そ

こで、核酸検査で陽性となった便検体を用いて、GII.17 を

始めとする各種遺伝子型のノロウイルスに対する栄研化

学イムノキャッチ−ノロの性能を再評価した。 

2005 年 12 月〜2015 年 6 月までに集団発生事例から採

取されたノロウイルス陽性便 37 検体を用いた。使用した

核酸検査陽性の検体におけるノロウイルス遺伝子型は計

１３種類で、GI は GI.3 GI.4, GI.6, GI.7, GI.11 の５種類、

GII は GII.2 GII.3, GII.4, GII.6, GII.7, GII.12, GII.14, GII.17

の８種類であった。GI では 5 遺伝子型のうち GI.3, GI.4, 

GI.6 の 3 種類が、GII では 8 遺伝子型全てが検出可能で

あった。 

臨床検体においては便の性状や保存期間等の影響で、

検体の質が低下している恐れもある。臨床現場では新鮮

な便検体を使用する事から、陽性率は本研究よりも高く

なると予想される。しかし、診断には臨床症状および地

域における流行状況に基づいた判定も極めて重要である。 

 

   

 

   

 

 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 ウイルス課 

*2 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 

Evaluation of the Quick Diagnostic Agent for a New Norovirus Epidemic 

Strain 
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Seasonal Variations of Respiratory Viruses and Etiology of 

Human Rhinovirus Infection in Children. 

 

SAEKO MORIKAWA*1, URARA KOHDERA*2, TAISUKE 

HOSAKA*2, KOUSUKE ISHII*2, SHOHEI AKAGAWA*2, 

SATOSHI HIROI*1 and TETSUO KASE*1. 

 

Journal of Clinical Virology, 73, 14-19 (2015) 

 

背景：検体からのウイルス検出に、高感度の検出法である

PCR 法が汎用されるようになった結果、複数のウイルスが

同時に検出される例が多数存在していることが明らかと

なってきた。しかしながら、症状と重感染との関連につい

ては詳しく調べられていない。 

目的：上気道症状を呈する小児から、呼吸器ウイルスの

網羅的検出を試み、各ウイルスの流行期および単独感染

と重感染での症状の差について検討した。 

方法：子ども病院を受診した、呼吸器症状を呈する外来

または入院患者の鼻汁を採取し、16 種の呼吸器ウイルス

を検査した。ウイルスごとの流行期、上位 5 種のウイル

スの単独感染と重感染時の症状の差違を喘鳴、酸素投与

の有無、入院日数を指標として比較した。 

結果：512 検体のうち 83％に相当する 424 検体から 1 種

以上のウイルスを検出し、160 検体は 2 種以上のウイル

スが検出された。各ウイルスの流行のピークは少しずつ

ずれていた。ライノウイルスは最も多く検出され、他ウ

イルスとの重感染率も高かった。しかし、他ウイルスと

ライノウイルスが重感染している場合と、他ウイルスの

み単独感染している場合での重症度は変わらなかった。 

考察：各ウイルスの流行期のずれから、ウイルス同士で

何らかの干渉が存在している可能性が示唆された。ライ

ノウイルスが重感染している場合と、他ウイルスのみ単

独感染している場合での重症度に有意差はなかったこと

から、ライノウイルスは小児ではごくありふれたウイル

スであり、症状を規定しているのは宿主側の因子である

と考えられた。         

                                                   
 ＊1大阪府立公衆衛生研究所 感染症部  

 ＊2中野こども病院 

小児における呼吸器ウイルスの流行像および、ライノウイルスの重症度

との関連 

 

大阪府における風しん流行と先天性風しん症候群の 

発生動向 

 

倉田貴子*1, 上林大起*1, 弓指孝博*1, 加瀬哲男*1 

大阪府*2, 大阪市*2, 堺市*2, 東大阪市*2, 高槻市*2, 豊中市
*2, 枚方市*2, 小林和夫*2, 田邉雅章*2, 木下優*2, 松本治子
*2, 安井良則*2, 塩見正司*2, 東野博彦*2, 八木由奈*2, 吉田

英樹*2, 奥町彰礼*2, 廣川秀徹*2, 狭間礼子*2,  

入谷展弘*2, 信田真里*2, 谷本芳美*2, 松浪桂*2 

大阪市立環境科学研究所 

堺市衛生研究所 

大石和徳*3, 砂川富正*3 
 

病原微生物検出情報, 36, 120-122 (2015) 

 

 大阪府内で感染症サーベイランスシステム(NESID)に

報告された風しん報告数は 2008 年 24 例、2009 年 12 例、

2010 年 9 例と推移していたが、2011 年には前年の 5.8 倍

となる 53 例、2012 年、2013 年にはそれぞれ 408 例、3,192

例が報告される大きなアウトブレイクとなった。報告症

例数は、その後 2013 年末から減少し、2014 年には 18 例

が報告されるのみとなった。風しん患者の年齢層と性別

は、20−40 歳代の男性が大部分を占め、全国的な傾向と同

様に風しんワクチンの定期接種を受けていない世代の男

性が流行の中心であった。2012 年から 2013 年までの流

行に伴い先天性風しん症候群(CRS)が相次いで発生し、

2013 年始めに１例、2013 年後半に 4 例、2014 年始めに１

例と、東京都に次いで全国で 2 番目に多い 6 例が報告さ

れた。大阪府内は 2013 年当初、妊娠の可能性がある女性

と妊婦の家族に対して麻しん風しん混合ワクチン（MRワ

クチン）または風しんワクチン費用の助成を行ったが、

現在は同様の条件の人を対象に無料で風しん抗体検査を

行っている。今後の風しん排除に向けて、定期予防接種

に加え、ワクチン未接種世代の成人への接種をより積極

的に行うことが重要になると考えられる。 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所 

*2 感染症情報解析評価委員会 

*3 国立感染症研究所感染症疫学センター 

Rubella Outbreak and Congenital Rubella Syndrome in Osaka Prefecture 
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Increased Reports of Measles in a Low Endemic Region 

During a Rubella Outbreak in Adult Populations 

 

T. KURATA*1, D. KANBAYASHI*1, H. NISHIMURA*1, J. 

KOMANO*2, T. KASE*1 and K. TAKAHASHI 

 

Am. J. Infect. Control., 43, 653-655 (2015) 

 

 麻疹とは発熱・発疹・カタル症状を主徴とする急性熱

性疾患である。効果的な生ワクチンが開発された1960年

代以前は、世界の乳幼児で高い死亡率を占める疾患であ

ったが、ワクチンが普及してからは罹患率および死亡率

は大きく減少した。日本では2006年に麻疹含有ワクチン

2回接種が導入され、2008年にWHOの定める麻疹排除を

目指す取り組みが全国的に始まった。ワクチン2回接種

により小児および学童の抗体保有率が上昇するに従い、

全国の麻疹患者数は年々減少した。特に大阪では順調に

患者数が減少したため、2012年には既に地域的な麻疹排

除状態に達していた。 

 一方で、全国での風疹の報告数は、2008-2010年まで

は人口100万人あたり1未満で推移していたが、2011年か

ら増加し始め、2013年に人口密集地域である東京と大阪

を中心とした風疹のアウトブレイクがみられた。この際

に麻疹発生が非常によくコントロールされていた大阪で

は、同時に麻疹の報告数増加が見られた。この現象は、

風疹と麻疹の患者年齢層（20-40歳代男性）が類似して

いたこと、修飾麻疹と風疹の臨床症状が類似していたこ

とが要因であったと考えられた。本来であれば臨床症状

が軽いために発見することが困難であった修飾麻疹患者

の掘り起こしが生じたことが示唆された。 

 

 

 

 

 

 

*1 大阪府立公衆衛生研究所 

*2 国立病院機構 名古屋医療センター 

成人での風疹流行状況下における麻疹報告数の増加 

 

 

 

小さな吸血鬼と病気の話 

－蚊やマダニが吸血するしくみと 

媒介する感染症について－ 

 

弓指孝博* 

 

青淵 796、14-16（2015） 

 

昆虫やダニの中には、我々を吸血するよう進化した一

群がいる。そのなかには、蚊、ブユ、ノミ、シラミなどの

昆虫や、マダニ、ツツガムシなどのダニが含まれている。

血を吸われるだけでも、いやな感じがするものであるが、

これらの最も厄介なところは、ときに病原体の運び屋に

なり、我々に感染症をもたらすところである。このよう

な小さな吸血鬼の中でも双璧をなす蚊とマダニ、媒介す

る感染症について解説する。 

蚊やマダニが血を吸う際に、なぜ病原体がヒトの体に

入ってくるのだろうか？吸血性の昆虫やダニは血を吸う

前に、まず自らの唾液を我々の体に注入する。唾液には

痒みを感じさせないようにしたり、血液が凝固しにくく

なるような成分などが含まれている。この中にウイルス

やリケッチアなどの病原体が含まれている場合があり、

人の体内に運ばれて感染してしまうと重い病気を引き起

こすことがある。 

国内では蚊が媒介する感染症として日本脳炎がある。

一方、海外の流行地で蚊に刺されて感染するデング熱、

マラリア、チクングニア熱などの輸入症例数が増加して

いる。デング熱については昨年度東京都内の公園におい

て、多数の国内感染事例が出た。マダニが媒介する感染

症としては日本紅斑熱、ライム病、バベシア症などが報

告されているが、近年新たに重症熱性血小板減少症候群

（SFTS）の存在が明らかになり、西日本を中心に患者や

死者が相次いだ。 

これらの感染症の予防には、できるだけ蚊やダニに刺

されないようにすることが重要である。 

 

                                                    

*大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 ウイルス課 

A Small Vampire and Vector-Borne Diseases. 
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A Cluster of Rapid Disease Progressors upon Primary HIV-

1 Infection Shared a Novel Variant with Mutations in the 

p6gag/pol and pol/vif Genes 

 

Haruyo MORI*1, Yoko KOJIMA*1, Takuya KAWAHATA*1, 

Motoo MATSUURA*2, Kenji UNO*3, Mitsuru KONISHI*3 and 

Jun KOMANO*4 

 

AIDS, 29, 1717-1719 (2015) 

 

 2011〜2012 年にかけて、当所における HIV 検査検体の

中に大阪府南部を中心とした、著しく高いウイルス量と

急激なCD4細胞数の低下を特徴とする 7例の感染初期症

例の集積を認めた。うち 4 例はすでに抗 HIV 薬による治

療を開始しており、その中には抗体陽転までに 8 ヶ月以

上を要した症例も認められた。 

 血清検体中のウイルス RNA について、HIV-1 gag、

pol、env 領域をシークエンスした結果、感染初期例群に

見られる HIV-1 は全例ともサブタイプ B、CCR5 指向性

で、いずれの領域においても一つの遺伝的クラスターを

形成し、遺伝学的にきわめて近縁なウイルス集団である

ことが示された。 

 gag-pol 領域の塩基配列を詳細に解析した結果、このク

ラスターに属する HIV-1 は特徴的な 5 アミノ酸のリピー

ト挿入変異が p6gag/polに認められた。また、インテグラー

ゼのストップコドンが T→C 置換によりグルタミン(Q)を

コードするコドンに変異しており、そのためインテグラ

ーゼのＣ末端に 4 アミノ酸が付加されている可能性が示

唆された。これら特徴的な変異を有する HIV-1 はこれま

でにほとんど報告がなく、この新型変異 HIV-1 の感染が

急速な病期進行に関わっていることが懸念される。 

 

                                

 

*1 大阪府立公衆衛生研究所 

*2 堺市立総合医療センター 

*3 奈良県立医科大学 

*4 名古屋医療センター 

病期進行が早い感染初期 HIV-1 症例の一群において p6gag/pol と pol/vif に

新規の変異を有する HIV-1 が検出された 

 

 

Characteristics of Transmitted Drug-Resistant HIV-1 in 

Recently Infected Treatment-Naïve Patients in Japan 

 

Junko HATTORI*1, Teiichiro SHIINO*2, Hiroyuki 

GATANAGA*3, Haruyo MORI*4, Rumi MINAMI*5, Kazue 

UCHIDA*6, Kenji SADAMASU*7, Makiko KONDO*8 and 

Wataru SUGIURA*1 

 

J Acquir Immune Defic Syndr, 71, 367-373 (2016) 

 

 2007-2012 年の新規HIV 診断症例 3904 例における薬剤

耐性変異の保有状況を調査した結果、9.1%において耐性

関連変異が検出された。CD4 細胞数が>50 個/μL 以上、

ウイルス量が>1000 コピー/mL 以上であった 1403 例のう

ち、468 例（33.4%）が BED アッセイにより感染初期（感

染後約 6 ヶ月以内）と診断された。感染初期症例の割合

は男性、日本人、MSM で有意に高かった。薬剤耐性変異

の検出率は、感染初期症例と慢性感染期症例の間で有意

な差は認められなかった。M46I/ L 変異と T215 リバータ

ント変異はどちらのグループでも検出された。さらに、

K103N と D30N/N88D を有する株は、系統樹でそれぞれ

クラスターを形成した。 

 

 

 

 

 

 

 

                                

 

*1 独立行政法人国立病院機構名古屋医療センター 

*2 国立感染症研究所 

*3 独立行政法人国立国際医療研究センター 

*4 大阪府立公衆衛生研究所 

*5 独立行政法人国立病院機構九州医療センター 

*6 埼玉県衛生研究所 

*7 東京都健康安全研究センター 

*8 神奈川県衛生研究所 

日本の未治療 HIV-1 感染初期症例における薬剤耐性変異の解析 
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性感染症クリニック及び産科病院における口腔内性感染

症に関する検体検査と性行動アンケート調査 

 

白井千香*1、古林敬一*2、川畑拓也*3、吉田弘之*4、 

荒川創一*4 

 

日本性感染症学会誌、Vol.26, No.1 

 

「性感染症に関する特定感染症予防指針」に注意喚起さ

れている、口腔を介した性的接触による感染について、

性感染症のリスクが高いと考えられる性産業従事者

（CSW）や男性同性間性的接触者（MSM）および妊婦を

対象に、うがい液による Chlamydia trachomatis(CT)および

Neisseria gonorrhoeae（NG）の核酸増幅検査（TMA・SDA・

リアルタイム PCR）と性行動アンケート調査を行った。

うがい液検体提出協力者は計 162人で、CSW 女性 77人、

MSM 35 人、妊婦 50 人であった。うがい液検査の結果、

リアルタイム PCR で CT 陽性は 4 人（CSW 3、妊婦 1）、

NG 陽性は 3 人（CSW 1、MSM 2）であった。性行動アン

ケートでは回答者の約 9 割が口腔性交を経験していた。

エイズと性器クラミジアの名前は 9 割以上が知っており、

「無症状でも感染する」「予防にはコンドームが有効」と

答えていたが、感染予防のために「オーラルセックスを

含めて常時コンドームを使う」のは男女とも 1 割に満た

なかった。感染予防の知識があっても予防行動としての

コンドーム使用は日常的でないことがわかった。口腔内

の性感染症の実態把握と効果的な予防方法についてさら

なる検討が必要である。 

 

 

 

 

                            

 
*1 神戸市保健福祉局 

*2 そねざき古林診療所 

*3 大阪府立公衆衛生研究所 

*4 神戸大学医学部附属病院感染制御部 

Laboratory Testing and a Sexual Behavior Questionnaire on Oral Infections 

Distributed in an STI Clinic and Maternity Hospital 

 

 

Identification of Novel Recombinant Forms of Hepatitis B 

Virus Generated from Genotypes Ae and G in HIV-1-Positive 

Japanese Men Who Have Sex with Men. 

 

Y. KOJIMA*1, T. KAWAHATA*1, H. MORI*1, K. 

FURUBAYASHI*2, Y. TANIGUCHI*3, I. ITODA*4 and  

 J. KOMANO*1, 5 

 

AIDS RESEARCH AND HUMAN RETROVIRUSES,  

 31(7) , 760-767  (2015) 

 

 2006〜2013年に陽性が判明した 817例の新規HIV感染

者の 59 例(7.2%)に HBs 抗原陽性を認めた。HBs 抗原陽性

例の中で解析可能だった 57 例のうち、70.2%（40/57 例）

はジェノタイプ Ae であった。また、10.5％（6/57 例）は

世界的にも報告の少ないジェノタイプ G であった。興味

深いことに、ジェノタイプ G の 6 例のうち、ゲノム全塩

基配列の解析ができた 5 例すべてが新規 Ae/G リコンビ

ナントであった。組換えパターンは 2 通りであった。全

症例でジェノタイプAe およびAe/G リコンビナント特異

的 PCR が陽性で、ジェノタイプ G 特異的 PCR は陰性で

あった。以上の結果から、感染者は当初から Ae および

Ae/G リコンビナントに共感染しており、それぞれ独自に

Ae と G の間で組換えが起こったのではないと推測され

た。これら 5 症例の肝機能マーカーは正常あるいは軽度

の上昇であった。HBV 感染症はジェノタイプによって臨

床経過、インターフェロンによる治療効果、劇症化率な

どが異なる事が報告されている。今後は HBV ジェノタイ

プの動向を把握するだけでなく、新規 Ae/G リコンビナン

トウイルスが病態に与える影響を調査する必要があると

思われた。 

  

                                                      

*1  大阪府立公衆衛生研究所 ウイルス課 

*2 そねざき古林診療所 

*3 太融寺町谷口医院 

*4 しらかば診療所 

*5 国立病院機構 名古屋医療センター 

日本人 HIV 感染者における新たな組換え B 型肝炎ウイルスの発見 
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Development of a Rapid and Simple Immunochromatographic 

Assay to Identify Vibrio parahaemolyticus 

 

J. SAKATA*1, K. KAWATSU*1, T. IWASAKI*2, 

 and Y. KUMEDA*1 

 

J. Microbiol. Meth., 116, 23–29 (2015) 

 

 これまでの研究において，我々は，腸炎ビブリオのF0F1-

ATP 合成酵素 δ サブユニットに対するモノクローナル抗

体（VP34 抗体）を作出し，VP34 抗体が 47LLTSSFSA54を

認識することを明らかにした。そこで本研究では，F0F1-

ATP 合成酵素 δ サブユニット上の VP34 抗体のエピトー

プとは異なる部位を認識するモノクローナル抗体

（VP109 抗体）を作出し，次いで，この抗体と VP34 抗体

を用いて，「サンドイッチタイプの検出系であるイムノク

ロマト法による腸炎ビブリオ迅速同定法（VP-イムノクロ

マト法）」を開発した。 

特異性を検証した結果，VP-イムノクロマト法は試験に

供した腸炎ビブリオ 124 株全てに陽性反応を示したが，

腸炎ビブリオ以外の 62 菌種 94 株に対しては，全て陰性

反応を示した。 

次にペプチドアレイ法により VP109 抗体のエピトープ

解析を実施した結果，本抗体は F0F1-ATP 合成酵素 δサブ

ユニット上の 16FDFAVD21を認識することが判明した。さ

らに全菌種を対象にアミノ酸配列相同性検索を行った結

果，VP34 抗体及び VP109 抗体のエピトープのアミノ酸

配列の両方を保有する菌種は腸炎ビブリオのみであった。

したがって，本法は腸炎ビブリオに対して非常に高い特

異性を有していると考えられた。 

 VP-イムノクロマト法は，同定に要する時間は 30 分程

度で，特別な機器も必要としないことから，腸炎ビブリ

オの迅速かつ簡便な同定法として有用であると考えられ

た。 

 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

*2 大阪府立大学 生命環境科学科 

腸炎ビブリオの迅速かつ簡便な同定法（イムノクロマト法）の開発 

 

 

 

Evaluation of an Immunochromatographic Assay for Direct 

Identification of Thermostable Direct Hemolysin-producing 

Vibrio parahaemolyticus Colonies on Selective Agar Plates 

 

K. KAWATSU *1, J. SAKATA *1, T. YONEKITA*2, 

 and Y. KUMEDA*1 

 

J. Microbiol. Meth., 119, 4–6 (2015) 

 

 腸炎ビブリオによる食中毒は、主として本菌に汚染さ

れた魚介類の摂食により発生するため、魚介類を生食す

る食習慣を持つ我が国においては、非常に重要な細菌性

食中毒である。しかし、全ての腸炎ビブリオが本食中毒

を引き起こすわけではない。ほとんどの場合、耐熱性溶

血毒（TDH）を産生する腸炎ビブリオが本食中毒の原因

となる。従って、TDH が腸炎ビブリオの主要な病原マー

カーとみなされている。 

 環境材料や患者便から腸炎ビブリオを検出する場合、

従来の細菌培養法では、分離された腸炎ビブリオが病原

株（TDH 産生株）であるかどうかを確定するまでに数日

間を必要とし、また、多数の検体を取り扱う際には、操作

が煩雑になり、多くの手間や労力を必要とした。 

 そこで、この問題を解決するために、我々は、以前に開

発した TDH 検出用イムノクロマト（NH IC TDH）を

用いて、選択分離培地（TCBS 寒天培地）上の TDH

産生腸炎ビブリオコロニーを直接同定することが

可能であるかを評価した。評価には、tdh 保有株 189

株、tdh 非保有株 41 株を使用した。その結果、NH 

IC TDH アッセイは、tdh の存在と比較して、100％

の特異性と 100％の検出感度を示した。 

 本法を用いれば、分離された腸炎ビブリオが病原株

（TDH 産生株）であるかを、選択分離培地から直接、20

分程度の時間で判定できるため、腸炎ビブリオ食中毒の

診断や原因食品の究明の迅速化に貢献できると考えられ

た。 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

*2 日本ハム株式会社 中央研究所 

 選択分離培地上の TDH 産生腸炎ビブリオコロニーを直接同定する際

のイムノクロマトアッセイの評価 
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Multiplex Real-Time PCR Assays for Screening of Shiga 

Toxin 1 and 2 Genes, Including All Known Subtypes, and 

Escherichia coli O26-, O111-, and O157-Specific Genes in 

Beef and Sprout Enrichment Cultures  

 

T. HARADA*1, A. IGUCHI*2, S. IYODA*3, K. SETO*1, M. 

TAGUCHI*1 and Y. KUMEDA*1 

 

J. Food Prot., 78, 1800-1811 (2015) 

 

【目的】複数の志賀毒素(Stx)サブタイプを網羅的かつ

定量的にスクリーニングするためのリアルタイムPCR法

の確立を目的とした。さらに、国内で患者から分離され

る志賀毒素産生性大腸菌(STEC)の主要 O 抗原型である

O26、O111、O157 を対象とした定量性の高いリアルタイ

ム PCR 法の確立を目指した。【方法】Stx1 および Stx2 サ

ブタイプ遺伝子（Mixture A）、O26 および O157 の O 抗原

特異的遺伝子（Mixture B）、O111 の O 抗原特異的遺伝子

およびインターナルコントロール（Mixture C）をそれぞ

れ標的とする 3 組の multiplex リアルタイム PCR 法を用

いた。Stx サブタイプの陽性対照株および大阪府内の分離

株等を用いて、各方法の特異性と定量性を検討した。さ

らに、食品検査での有用性を検証するため、10 株の STEC

と牛肉およびスプラウト野菜の mEC 培養液を用いた接

種試験を実施し、定量性を確認した。【結果および考察】

3 組の multiplex リアルタイム PCR 法について、STEC お

よび non-STEC 株を供試した結果、高い特異性と定量性

が確認された。また、Mixture B と C は、O 抗原標準大腸

菌株を用いて当該 O 抗原以外に非特異反応がないことを

確認した。食品培養液への接種試験では、すべての検討

で高い定量性が確認され、検出限界は約 103-104 CFU/ml

であった。今回の方法は、すべての Stx サブタイプとO26、

O111、O157 を定量的にスクリーニングできるため、STEC

食中毒検査の効率化に有用であると考えられた。 

 

*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

*2 宮崎大学 

*3 国立感染症研究所 

食品検査においてすべての志賀毒素サブタイプ遺伝子と志賀毒素産生

性大腸菌 O26、O111、O157 をスクリーニングするためのリアルタイム

PCR 法の確立 

 

No Crucial Amino Acid Changes in the Predicted 

Histo Blood Group Antigen-binding Sites of 

Norovirus Genotype GII.4 Capsid between Non-

secretors and Secretors Origin might Suggest an 

Alternative Route of Infection or Existence of 

Coincidental Molecules 

 

T. YODA*1, Y. SUZUKI*2, I. AOYAMA*1, K. 

YAMAZAKI*3, S. NAKATA*4 and K. TAKAHASHI*5 

 

J. Med. Microbiol., 64, 1544-1547 (2015) 

 

ノロウイルスに対する感染のしやすさは、宿主の分泌型、

非分泌型とウイルスの遺伝子型で異なるといわれている。

分泌型は、血液型抗原を消化管上皮細胞と分泌液中（唾液、

胃液など）に発現するが、非分泌型は発現しない。小児の

急性胃腸炎患者から採取した糞便と口腔上皮細胞を材料

として、ノロウイルス遺伝子型と宿主の分泌型、非分泌型

を調査した。その結果、主要な遺伝子型（GII.2, GII.3, GII.6）

と比較し、GII.4 が、分泌型に感染しやすい事が分かった。

さらに非分泌型患者由来GII.4 の 2株についてキャプシッ

ドのアミノ酸配列を分泌型患者由来株と比較すると、2 株

に共通の変異はなく、血液型抗原やフコースへの結合部

位にも決定的な変異は存在しなかった。インビトロで作製

されたヒトモノクローナル抗体に認識される特異的なエ

ピトープ（モノクローナル抗体を作用させると糖鎖への結

合が阻害される）も比較したが、決定的な差異はなかった。

この事は、GII.4 のノロウイルスの感染には別の感染経路

あるいは、別分子が存在することを示唆しているのかもし

れない。 

 

 

 

                     

*1 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 

*2 人獣共通感染症リサーチセンター 

*3
（株）富士微生物研究所  

*4 中田小児科 

*5 国際医療福祉大学病院 

非分泌型の患者から検出されたノロウイルス遺伝子型GII.4のキャプ

シッドの解析 
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Characterization of Specific Alleles in InlA and PrfA of 

Listeria monocytogenes Isolated from Foods in Osaka, Japan 

and Their Ability to Invade Caco-2 Cells 

 

M. KANKI *, H. NARUSE*, M. TAGUCHI* and Y. 

KUMEDA* 

 

Int. J. Food Microbiol., 211, 18–22 (2015) 

 

 Listeria monocytogenes は表面タンパク質であるインタ

ーナリン A（InlA）を発現することにより ヒト腸管上

皮細胞へ侵入し、重篤な食品由来感染症を引き起こす。

食品由来 114 株について inlA の 塩基配列を解析した結

果、中途終止コドン（PMSC）が 29 株で、9 塩基欠損

（aa 738 to 740）が 6 株で見つかった。 PMSC が存在す

る inlA を保有する株は、Caco-2 細胞への侵襲能が正常

株より有意に低かった (P < 0.01) が、9 塩基欠損 inlA 保

有株は正常株と比較して侵襲能に差は見られなかった 

(P > 0.05) 。病原因子を正に制御する positive regulatory 

factor A (PrfA) の塩基配列を解析した結果、鶏肉由来血

清型 1/2a である 7 株で終止コドンを含む 712 番目から 

716 番目の 5 塩基欠損が見られた。終止コドン欠損 prfA

保有株は 30℃での培養後は正常株と同程度の細胞侵襲

性がみられた (P > 0.05)が、20℃での培養後では正常株

より有意に高い細胞侵襲性が見られた (P < 0.01)。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
* 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

大阪府内で収集したリステリア・モノサイトゲネス食品由来株のInlA

およびPrfA表現型の特徴とCaco-2細胞への侵襲能力について 

 

Dissemination of Extended-Spectrum β-

Lactamase- and AmpC β-Lactamase-Producing 

Escherichia coli within the Food Distribution 

System of Ho Chi Minh City, Vietnam 

 

P. D. NGUYEN*1, D. T. A. NGUYEN*1, H. T. LE *1, D. N. 

M. TRAN*1, P. T. NGO*1, C. V. DANG*1, T. KAWAI*2, M. 

KANKI*2, R. KAWAHARA*2, M. JINNAI*2, S. YONOGI*2, Y. 

HIRAI*2, Y. YAMAMOTO*2,3, Y. KUMEDA*2 

 

Biomed Res. Int., Article ID 8182096, 9 pages (2016) 

 

 ベトナムにおける薬剤耐性菌発生機構の解明を目的と

する研究プロジェクトの一環で、2012 年 10 月から 2014

年 3 月にかけて、ホーチミン市の食材流通過程における

基質特異性拡張型 β-ラクタマーゼ（ESBL）と pAmpC β-

ラクタマーゼを産生する大腸菌の汚染状況を調査した。

ホーチミン市内にある食肉処理場、食鳥処理場、卸売市

場、およびスーパーマーケットで収集した鶏肉 82 検体、

豚肉 92 検体、牛肉 74 検体、魚介類 82 検体について、

ESBL/pAmpC 産生大腸菌の分離を試みた結果、合計 330

検体中、鶏肉 76/82（92.7％）、豚肉 32/96（34.8％）、牛肉

18/74（34.3％）、魚介類 24/82（29.3％）が陽性であり、鶏

肉の検出率が非常に高かった。豚肉と牛肉については、

食肉処理場での検出率はそれぞれ 22.0％と 0％であった

が、スーパーマーケットでは 50.0％、40.9％と有意に高い

結果となったことから、流通段階での不衛生な食肉取扱

いがESBL/pAmpC産生大腸菌の拡散を助長していること

が示唆された。食品由来 ESBL/pAmpC 産生大腸菌 342 株

のCTX-Mグループ型と pAmpCグループ型を検討した結

果、CTX-M-9, CTX-M-1, CIT グループが多かった。ベト

ナムの食品で pAmpC の汚染率を報告するのはこの論文

が初めてである。また、薬剤耐性を調べた結果、6 剤以上

に耐性の菌株が 80.7％を占め、多剤耐性率が非常に高い

ことが明らかになった。特に、シプロフロキサシン

（80.5％）とホスミシン（50.8％）に対する高い耐性率が

特徴的であった。 

                     

*1 ホーチミン市国立衛生研究所  

*2 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

*3 大阪大学グローバルコラボレーションセンター 

ホーチミン市の食品流通過程におけるESBL/AmpC産生大腸菌の汚染状況 
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Characterization of Third-generation Cephalosporin-

resistant Shiga Toxin-producing Strains of Escherichia 

coli O157:H7 in Japan 

 

R. KAWAHARA*1, K. SETO*1, M. TAGUCHI*1, C. 

NAKAJIMA*2, Y. KUMEDA*1, and Y. SUZUKI*2 

 

J. Clin. Microbiol., 53, 3035-3038, (2015) 

 

我々は大阪府内で 1996〜2011 年に分離された腸管出

血性大腸菌 O157 から、7 株の第三世代セファロスポリ

ン耐性株を見いだした。 

これらの株はカルバペネム系を除く、ペニシリン

系、セファロスポリン系、モノバクタム系すべてのβ-

ラクタム系薬剤に耐性で、さらに ESBL 確認試験で陰

性、ボロン酸阻害試験で陽性を示したことから、AmpC 

β-ラクタマーゼ産生株であることが示唆された。PCR

および DNA シーケンシングを用いた遺伝学的解析か

ら、いずれの株からも AmpC β-ラクタマーゼの一種で

ある blaCMY-2が検出された。さらに分子疫学的解析とし

てパルスフィールド電気泳動および IS-typing を行った

ところ、同一家族内の 3 株を除き、菌株間で関連性はな

いことが明らかとなった。一方で、各菌株のプラスミド

の解析の結果、blaCMY-2を含むプラスミドは、1 株を除

き、同一のレプリコンタイプかつプラスミド MLST 型で

あった。 

これらの結果から、これらの第三世代セファロスポ

リン耐性 O157 株は、同一株が広がったものではなく、

同一〜類似の blaCMY-2-プラスミドの獲得によって出現し

たことが示唆された。今後、こういったプラスミドを持

つ腸内細菌の研究およびサーベイランスが重要であると

考えられた。 

 

 

 
 

 
*1大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

*2 北海道大学人獣共通感染症リサーチセンター 

 

日本で分離された第三世代セファロスポリン耐性腸管出血性大腸菌

O157:H7の解析 

Successful Control of an Outbreak of GES-5 Extended-

spectrum β-lactamase-producing Pseudomonas aeruginosa in 

a Long-term Care Facility in Japan 

 

A. KANAYAMA *1, R. KAWAHARA *2, T. YAMAGISHI*3, K. 

GOTO*4, Y. KOBARU*4, M. TAKANO*5, K. MORISADA*5, A. 

UKIMURA*6, F. KAWANISHI*6, A. TABUCHI*1, T. MATSUI*3, 

and K. OISHI*3 

 

J. Hosp. Infect., 93, 35-41, (2016) 

 

長期ケア施設（LTCF）における多剤耐性緑膿菌

（MDRP）によるアウトブレイクについての報告は少な

い。我々は、2013 年 1 月から 2014 年 1 月に LTCF で発

生したアウトブレイク事例について、記述的分析、症例

対照研究、および微生物学的分析を実施したので報告す

る。 

特定された症例計 23 例のうち、16 例が喀痰より

MDRP が検出された。医療従事者の手指消毒において、

口腔ケア、創傷ケアおよび性器ケアで不備があり、さら

に経鼻胃管および酸素マスクの使用がリスク要因となっ

た可能性がある。また、口腔内洗浄機などのデバイス、

洗浄用ボトルや軟膏で消毒不良があり、それらの共有も

MDRP 感染が拡大した要因であると考えられた。MDRP

分離株 11 株について、パルスフィールドゲル電気泳動

を行ったところ、これらは同一か極めて近縁であり、い

ずれもカルバペネマーゼの一つである blaGES-5を保有し

ていることが明らかになった。 

これらの分析結果にもとづき、近隣の病院および保

健所、地方衛生研究所、国立感染症研究所の支援により

感染制御策が強化され、2014 年 1 月以降、1 年間にわた

り新たな症例は発生しておらず、本アウトブレイクが終

息したことが確認された。 

 

 
*1 国立感染症研究所実地疫学専門家養成コース 

*2 大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 細菌課 

*3 国立感染症研究所感染症疫学センター 

*4 新生病院    *5 高槻市保健所 

*6 大阪医科大学付属病院感染対策室 

日本の長期ケア施設における GES-5 基質特異性拡張型β-ラクタマーゼ

産生緑膿菌（Pseudomonas aeruginosa）によるアウトブレイクの制御 
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Identification and Characterization of Oxidative 

Metabolites of 1-Chloropyrene 

 

K. KAKIMOTO*1, H. NAGAYOSHI*1, N. INAZUMI*2,  

A. TANI*2, Y. KONISHI*1, K. KAJIMURA*1,  

T. OHURA*3, T. NAKANO*2, N. TANG*4,  

K. HAYAKAWA*4 and A.TORIBA*4 

 

Chem. Res. Toxicol., 28, 1728-1736 (2015) 

  

 塩素化多環芳香族炭化水素(ClPAH)は PAH 同様、焼却

炉や自動車排ガス等の燃焼由来や食品の加熱等により生

成し、また大気中や干潟等で二次的に生成する。大気中

主要 ClPAH である、Cl-Pyrene についてヒトにおける代

謝挙動を解明するために、AhR に依存し誘導を受ける第

Ⅰ相代謝酵素（P4501A1、1A2、及び 1B1）を用いた in 

vitro 実験を行い代謝物の探索を行った。その結果、3 つ

の主要代謝物の存在を確認し、それらが 3Cl-pyren-1-ol、

6Cl-pyren-1-ol、8Cl-pyren-1-ol であることを同定した。ま

た Cl-Pyrene は CYP1A1、1A2、1B1 酵素の中で 1A1 で

最も代謝生成されやすく、各種酵素によって 3 種の代謝

化合物の生成割合に差が生じることがわかった。また代

謝物の AhR 結合能を評価した結果 Cl-Pyrene と同様に

AhR 結合能を保持していることが判明した。このことは

Cl-Pyrene が AhR に結合し誘導した酵素により代謝を受

けた後にもその代謝物により AhR が活性化を受け続け

る可能性が示された。持続する AhR の活性化は突然変

異原生、発がん性、免疫系の異常等ヒトへの有害作用を

引き起こすことが指摘されていることから、今後、第Ⅱ

相反応を含めた代謝機構の更なる解明等が必要と考えら

れる。 

 

 

 
*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部  

*2大阪大学 

*3名城大学 

*4金沢大学 

1-クロロピレンの酸化的代謝物の同定及び特性評価 

大阪府 7 市の小学校給食における 

食物アレルギー対応に関する調査 

 

清田恭平*1, 竹元晶子*2, 岡島沙織*3, 森野静香*4,  

栫井訓*4, 佐久間淳子*4, 吉光真人*1, 阿久津和彦*1,  

梶村計志*1 

 

食品衛生学雑誌, 56, 151-156 (2015) 

  

食物アレルギーを有する児童数は増加しており、学

校給食におけるアレルギー物質を含む食品の誤食や混

入の防止対策がより求められている。今回、大阪府東

ブロック管内 7 市において、小学校給食における食物

アレルギー対応の実態を明らかにするために調査を行

った。アレルギー物質を含む食品の除去食は、5 市で

提供されており、このうち 4 市では、除去食とその調

理器具の検査で卵の混入はすべて認められなかった。

調査した全市では、一定水準の食物アレルギー対応が

実施されていたが、その対応マニュアル策定の状況か

ら、各市間において食物アレルギー対応の実態に差異

があることが明らかになった。今後、各市の事情を考

慮したマニュアル策定の促進が必要であると考える。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 

*2大阪府食品衛生監視員協議会中ブロック 

*3大阪府食品衛生監視員協議会北ブロック 

*4大阪府食品衛生監視員協議会北ブロック 

A Survey of School Lunch Provision for Elementary School Students with Food 

Allergy in Seven Cities of Osaka Prefecture 
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Development of Sandwich ELISA for Quantification of the 

Orange Allergen Profilin (Cit s 2) 

 

K. KIYOTA*1, K. KAWATSU*2, J. SAKATA*2, 

M. YOSHIMITSU*1, K. AKUTSU*1 and K. KAJIMURA*1 

 

Food Agric. Immunol., 27, 128-137 (2016) 

 

 オレンジは、人によってアレルギー反応を引き起こ

すことがある。これまで不明であった、オレンジの主

要アレルゲンであるプロフィリン（Cit s 2）濃度を明ら

かにすることは、アレルギーの発症予防のために有用

である。本研究では、ネーブルオレンジと柑橘類果物

12 品種において、プロフィリン濃度を測定するために

モノクローナル抗体およびポリクローナル抗体の組み

合わせを用いたサンドイッチELISA（酵素免疫測定法）

を開発した。 

 ネーブルオレンジのプロフィリン濃度は、果肉と果

皮でそれぞれ 1.81 ± 0.74 µg/g、1.19 ± 0.87 µg/g であり、

他の柑橘類果物においても果肉中のプロフィリン濃度

が高い傾向を示した。 

 これらの結果から、プロフィリン含有量の低いオレ

ンジ個体や部位を選択することによって、オレンジア

レルギー患者の発症リスクを低減した加工品の生産に

役立つことが考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 

*2大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 

オレンジアレルゲンであるプロフィリン（Cit s 2）の定量法の開発 

Trends in the Enantiomeric Composition of Polychlorinated 

Biphenyl Atropisomers in Human Breast Milk 

 

Y. KONISHI*1, K. KAKIMOTO*1, H. NAGAYOSHI*1 and 

T. NAKANO*2 

 

Environ. Sci. Pollut. Res. Int., 23, 2027-32 (2016) 

  

PCBs には 209 種の Congener が存在するが、そのうち

19 種はキラルであり鏡像異性体（エナンチオマー）を有

する。この中で PCB #183 は母乳、食品ともに最も高濃度

で検出されるキラル性 PCB Congener である。エナンチオ

マーには左旋性 (-) と右旋性 (+) があり、テクニカルは

ラセミ体 (1：1, Enantiomer Fraction (EF) = 0.5) で存在す

る。エナンチオマーは物理的性質（密度、融点、沸点、屈

折率、熱伝導度等）が全く同じだが、生体内では代謝酵素

の影響を受けるため、挙動や生理活性が大きく異なる。

本研究では保存乳脂肪（1973－2008 年）を用いて PCB 

#183 (2,2’,3,4,4’,5’,6-hepta CB)のエナンチオマー別分析を

行い、EF 値の経年推移を明らかにするとともに、Total diet 

study (TDS) を用いて食品摂取との関係を考察した。食品

（魚介類）中の PCB#183 濃度は経年的に緩やかに減少し

たが、EF 値はほとんど変化していない。一方、母乳中#183

濃度は経年的に減少しているにもかかわらず、EF 値は上

昇していた。このことは、ヒト体内では、(-)-PCB-183)方

が(+)-PCB-183 よりも代謝されやすいことを示す。すなわ

ち、魚では PCB #183 に対して EF 値を変えるほどのキラ

ル選択的代謝は起こらないが、ヒトではキラル選択的蓄

積があると推察される。 

 

 

 

 

 

 

 
*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部  

*2大阪大学 環境安全研究管理センター 

母乳中のポリ塩化ビフェニル鏡像体組成の推移 
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汎用マトリックス添加標準溶液を活用した 

野菜類および果実類中の 

残留農薬一斉分析法の妥当性評価 

 

福井直樹*, 高取聡*, 山口聡子*, 北川陽子*, 

吉光真人*, 小阪田正和*, 梶村計志*, 尾花裕孝* 

 

食品衛生学雑誌, 56, 178-184 (2015) 

  

GC-MS/MS を用いた残留農薬の一斉分析においては、

マトリックス効果を補正するため、マトリックスマッチ

ング法が多用される。しかし、多種類の試料の分析に

は、その種類ごとにマトリックスマッチング標準溶液を

調製する必要があり煩雑で時間を要する。 

そこでマトリックス効果を補正し、かつマトリックス

マッチング標準溶液に代用可能な、多種類の試料に共用

できる標準溶液(汎用マトリックス添加標準溶液)を、ポ

リエチレングリコール、野菜果実ジュースおよびトリフ

ェニルりん酸を活用し考案した。 

次に、ばれいしょ、ほうれんそうおよびりんごに 168

農薬を添加（添加濃度：0.010 および 0.050 µg/g）し、マ

トリックスマッチング法および汎用マトリックス添加標

準溶液を用いた定量法（PEG-VFJm 併用法）の双方で妥

当性評価を実施した。 

これら 3 試料において、マトリックスマッチング法で

目標値をみたした農薬数は 144～158 であり、PEG-VFJm

併用法では 129～149 であった。 

汎用マトリックス添加標準溶液を活用すれば、迅速で

効率的な分析が実施可能であることが示唆された。 

 

 

 

 

 

 

 
*大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 

Validation Study on a Multi-residue Method for Determination of Pesticide 

Residues in Vegetables and Fruits by Using General Matrix Standard Solutions 

貝 9 種類の下痢性貝毒分析法の妥当性評価 

 

山口瑞香*, 山口貴弘*, 柿本健作*, 永吉晴奈*,  
起橋雅浩*, 梶村計志* 

 
食品衛生学雑誌, 57, 19-22 (2016) 

 
 貝類中の下痢性貝毒であるオカダ酸、ジノフィシス

トキシン-1 およびジノフィシストキシン-2 の分析法

を検討し、厚生労働省通知の妥当性確認の目標値を満

たしているかを確認した。通知別紙 2 オカダ酸群分

析操作例を参考にしてヘキサン分配と ODS カラムに

よる精製を HLB カラムによる精製に変更し、マトリ

ックス添加標準溶液にて定量を行った。貝類 9 種類

を用いて妥当性評価を実施した結果、真度が 79～
101％、併行精度が 12％以下、室内精度が 16％以下

であり、目標値を満たしていることが確認できた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
*大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 

Validation Study for Analytical Method of Diarrhetic Shellfish Poisons in 9 

Kinds of Shellfish 
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Identification of analogs of LY2183240 and the LY2183240 2′-

isomer in herbal products 

 

A. ASADA*, T. DOI*, A. TAKEDA*, T. TAGAMI*,  

M. KAWAGUCHI*, Y. SATSUKI* and Y. SAWABE* 

Forensic Toxicology, 33(2), 311-320 (2015) 

 

LY2183240 および LY2183240 2′-isomer は、内因性カン

ナビノイドの細胞再取込および酵素による加水分解を阻

害する化合物である。これらの化合物はいわゆる危険ド

ラッグ（違法ドラッグ）であるハーブ製品より検出され

た。それと同時に、当該ハーブ製品より LY2183240 もし

くは LY2183240 2′- isomer の類似体が 2 種類検出された。

我々は予想化合物の化学合成、もしくは単離精製した対

象成分をNMR測定とX線結晶構造解析に供することで、

これらの類似体の同定を行った。また、それらの類似体

が生成する条件についても種々検討を行った。実験の結

果、LY2183240 と LY2183240 2'- isomer に共通する分解

物と LY2183240 2′- isomer のみから生成される分解物が

存在することを明らかにした。本結果は当該化合物の分

析を行う上で重要な知見であり、また、危険ドラッグ製

品中の化合物の一部が構造変化しているという一例を示

したものである。これらの類似体については生体影響な

どの報告例は存在せず、人体に悪影響を及ぼす可能性が

ある。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

* 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 薬事指導課 

ハーブ製品中の LY2183240 およびその位置異性体の類似体の同定 

 

 

Identification and characterization of α-PVT, α-PBT, and their 

bromothienyl analogs found in illicit drug products 

 

T. DOI*1, A. ASADA*1, A. TAKEDA*1, T. TAGAMI*1, M 

. KATAGI*2, S. MATSUTA*2, H. KAMATA*2, M. 

KAWAGUCHI*1, Y. SATSUKI*1, Y. SAWABE*1 and H. 

OBANA*1 

Forensic Toxicology, 34(1), 76-93 (2016) 

 

 最近新たなタイプの違法ドラッグ化合物として、α-

PVT のようなチオフェン型カチノン化合物の検出事例が

報告された。本研究では、α-PVT、α-PBT および、そのブ

ロモチエニル類似体の同定について述べる。 

 危険ドラッグの買い取り調査において α-PVT を検出し

た製品から、チオフェン環に臭素置換した α-PVT と思わ

れるピークが確認された。その化合物は、合成した化合

物との比較から、4Br-α-PVT、5Br-α-PVT 及び 4,5Br-α-PVT

と確認された。また、α-PBT を検出した検体からは、5Br-

α-PBT が共に検出された。臭素化 PVT は、α-PVT の合成

原料である 1-(2-チエニル) ペンタン-1-オンを過剰に臭素

化したものをピロリジン置換した場合にも確認されたこ

とから、α-PVT 合成の副生成物であると考えられた。  

 日本ではカチノン化合物の包括規制が導入されたこと

から、今後規制を逃れるために、α-PVT や α-PBT のよう

に芳香環をベンゼン以外に置き換えた類似体の検出が想

定される。今回示した合成法や分析結果はチオフェン型

カチノン化合物の同定に有用であると考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

  
*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 

*2大阪府警科学捜査研究所 

危険ドラッグ製品から検出されたα-PVT, α-PBT およびそのブロモチ

エニル類似体の同定 
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水中農薬類分析における安定同位体元素標識化合物 

の有用性について 

 

高木総吉*, 安達史恵*, 吉田仁*, 小泉義彦*,  

中島孝江*, 田中榮次*, 足立伸一* 

 

水道協会雑誌, 84(4), 15-21 (2015) 

 

 近年、水中農薬類の分析は高い感度と精度が求めら

れているが、厚生労働省の示す標準検査法では不十分

な農薬類があるのが実情である。これらの問題点を改

善するために、安定同位体元素標識化合物（ラベル化

体）の有用性をアセフェートとイミノクタジンを例に

評価した。 

浄水と原水に目標値の 1/100 の濃度になるように各

化合物を添加し、真度、相対標準偏差（RSD）を求めた。 

その結果、両化合物とも絶対検量線法で定量した場

合と比べ、ラベル化体を内部標準物質として補正した

方が真度、RSD ともに良好な結果となった。したがっ

て、ラベル化体の使用による補正は有効であり、積極

的に取り入れていく必要があることがわかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

* 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Application of Stable-isotope-labelled Compounds in Pesticide Analysis in 

Water Sample 

 

 

直接注入- 高速液体クロマトグラフ- タンデム型質量分

析計(LC-MS/MS) 法によるネライストキシンを指標とし

た水試料中カルタップの定量 

 

吉田仁*, 高木総吉*, 小泉義彦*, 足立伸一* 

 

水道協会雑誌, 84(8), 2-7 (2015) 

 

 水試料中のカルタップ分析法として、カルタップの

主要な分解生成物であるネライストキシンを直接注入 

LC-MS/MS 法により定量する方法を開発した。水中で

カルタップは、14 時間で 90％以上がネライストキシン

に分解した。カルタップの類縁化合物であるベンスル

タップとチオシクラムから、ネライストキシンは生成

されなかった。したがって、水中のカルタップは、ネラ

イストキシンとして定量できることがわかった。カル

タップの目標値である 0.3 mg/L の１/100 である 0.003 

mg/L に対応するネライストキシン濃度 0.0019 mg/L 

で妥当性試験を実施したところ、真度、併行精度およ

び室内精度のいずれも良好な結果が得られた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

* 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

Determination of Cartap in Tap Water Using by Liquid Chromatography-

tandem Mass Spectrometry 
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行政の動き 府民の健康と生活の安全を守る 

～大阪府立公衆衛生研究所～ 

 

枝川亜希子* 

 

ビルと環境, 152, 48-51 (2015) 

 

 建築物環境衛生管理担当者のための技術誌に、当研

究所衛生化学部生活環境課の業務やこれまで行ってき

た環境衛生分野の調査研究について紹介する。 

特定建築物に関する環境微生物調査としては、これま

でに大型ビル内の給湯設備、学校や商業施設の水景施

設でレジオネラ属菌生息調査を実施している。平成 26

年度に行った水景施設の調査では、培養法でのレジオ

ネラ属菌検出率は 9.7％であった。しかし、遺伝子検査

法である LAMP 法を用いた検査では 51.6％と高い検出

率を示した。遺伝子検査法では、生菌だけでなく死菌

も含めて陽性となることから、LAMP 法による陽性は

レジオネラ属菌が存在していた痕跡を示すものと考え

られる。これらの結果は、管轄する保健所を通じて調

査対象施設に報告され、衛生管理を行う上での一助と

して役立てられている。このように、遺伝子検査を始

めとする新規技術を早期に取り入れ、検査の迅速化や

高度化を図ることにより、衛生行政に積極的に還元で

きるよう努めている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

To Maintenance Health and Safety of the People of Osaka Prefecture,  

Osaka Prefectural Institute of Public Health 

Investigation of Legionella Contamination in Bath Water 

Samples by Culture, Amoebic Co-culture, and Real-time 

Quantitative PCR Methods 

 

A . EDAGAWA＊1, A. KIMURA＊1, 

T. KAWABUCHI－KURATA T＊2, S. ADACHI*1, 

 K. FURUHATA*3, and MIYAMOTO H*4 

 

Int J Environ Res Public Health., 12, 13118-13130 (2015) 

 

 レジオネラ属菌は、生きているが培養できない（viable 

but non-culturables; VBNC）生理状態になる菌であり、ま

た、一部の菌種は人工培地で培養できない。そのため、培

養法のみではレジオネラ汚染状況の把握は十分ではない。

本研究では、レジオネラがアメーバ内で増殖することを

利用したアメーバ共培養法の手法を使って、浴槽水中の

レジオネラ汚染実態調査を行った。 

浴槽水 68 試料について、培養法、リアルタイム PCR 法

によりレジオネラの検出を行った。アメーバ共培養法は

Acanthamoeba を使用し、得られた試料について同様にレ

ジオネラを検出し、それぞれの検出結果の比較検討を行

った。 

 培養法により、浴槽水は 11 試料（16.2%）、アメーバ共

培養後試料は 4 試料（5.9%）からレジオネラを検出した。

リアルタイム PCR 法により、浴槽水は 46 試料（67.6%）、

アメーバ共培養後試料は 57 試料（83.8%）が陽性であっ

た。アメーバ共培養法を行うことにより、30試料（44.1%）

で 10 倍以上の菌数増加がみられた。いずれの方法でもレ

ジオネラが検出されなかった試料は 6 試料（8.8％）のみ

であった。 

 

 

 

 

 
 

*1大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

*2大阪府立公衆衛生研究所 感染症部 ウイルス課 

*3麻布大学 生命・環境科学部 

*4佐賀大学 医学部 

培養法、アメーバ共培養法、およびリアルタイム PCR 法を用いた浴槽

水のレジオネラ汚染調査 
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Legionella thermalis sp. nov., Isolated from Hot Spring Water 

 in Tokyo, Japan. 

 

N. ISHIZAKI＊1, K. SOGAWA＊1, H. INOUE＊2, K. AGATA＊2, 

A. EDAGAWA＊3＊4, H. MIYAMOTO＊4, M. FUKUYAMA＊1, 

and K. FURUHATA＊1 

 

Microbiol Immunol., 60, 203-208 (2016) 

 

 レジオネラ症の原因菌であるレジオネラ属菌は、温泉

水など環境中に広く生息しており、現在までに 59 菌種が

報告されている。我々は、温泉水からレジオネラ属菌の

分離を行い、分離株の菌種の特定を行った。分離株のう

ち、免疫血清などで菌種の特定が出来なかった L-47 株に

ついて、16S rRNA の塩基配列について検討したところ、

他のレジオネラ種とは 95.0%未満の類似度であり、既存

の種には該当しなかった。そこで、種々の分類学的検討

を行った結果、L-47 株は新種のレジオネラ属菌であるこ

とが判明し、Legionella thermalis と命名した。 

 

 
 

 
 

 
 

 
 

 
 

 
 

 
 

 
 

 

*1麻布大学 生命・環境科学部 

*2アクアス株式会社 

*3 大阪府立公衆衛生研究所 衛生化学部 生活環境課 

*4佐賀大学 医学部 

温泉水から分離された新種 Legionella thermalis 

集合住宅に付帯する低負荷浄化槽への間欠ばっ気運転導

入について 

 

中野 仁*1，奥村早代子*1 ，佐竹 哲*2，角谷和志*2 

 

浄化槽研究, 28(1), 1-7 (2015) 

 

 集合住宅である大阪府営住宅では、入居者の高齢化に

ともない 1 戸当たりの居住人員が減少したり、立地条件

によっては空き家率が高くなったりと、流入水量が大幅

に減少している施設が多く見受けられる。そのうち、流

入水量が設計水量の 3 分の 1 程度の極めて少ない 1 施設

（長時間ばっ気方式の 500 人槽）を対象に、1 時間ばっ

気・30 分ばっ気停止、および 1 時間ばっ気・1 時間ばっ

気停止の間欠ばっ気運転を導入し、3 年間の調査を通し

て主に処理水の BOD と総窒素におよぼす影響を検討し

た。 

 その結果、間欠ばっ気運転を行うことにより、連続ば

っ気運転時に比べ処理水の BOD や総窒素濃度の平均値

と中央値が低下するなど、間欠ばっ気運転が浄化槽の機

能に悪影響をおよぼすことはなく、むしろ改善効果が認

められた。 

 今回調査した浄化槽で、連続ばっ気運転から 1 時間ば

っ気・1 時間停止運転にすることにより、1 日 56.1kWh

（42％）の電力消費量が削減され、これを二酸化炭素の

排出量に換算すると 1 年間で約 10,500kg-CO2が、居住者

1人当たりに換算すると 60kg-CO2/年の排出量の削減効果

がもたらされた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
*1 大阪府立公衆衛生研究所衛生化学部生活環境課   

*2 (一財)関西環境管理技術センター環境技術部調査課 

Effect of Intermitten Aeration on Power Consumption and Water 

Quality in the Case of Low-loading Household Johkasou 
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浄化槽の維持管理指導による放流水質と 

河川水質の改善について 

 

杉原敬太*1，奥村早代子*2，西村貴文*3 

 

生活と環境,60, 48-50 (2015) 

 
 
大阪府豊能郡豊能町で実施された市町村設置による

浄化槽整備事業による環境影響を確認するため、継続

的に河川調査を実施している。これまで、その河川の

上流と下流の河川水質に大差ないことを確認していた。

ところが、浄化槽整備地域よりも下流に位置する採水

地点において大腸菌群数の増加が見られたことから、

周辺を調査したところ、河川下流地点のやや上流に設

置された地上設置型中型浄化槽の影響が疑われた。そ

のため、保健所と衛生研究所が連携し、立入調査、維

持管理等の改善指導を行った結果、河川水質の改善が

みられた。 
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An Improvement of the Effluent Quality and River Water Quality by 

Maintenance Guidance of Johkasou 
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