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研究要旨 

マーケットバスケット方式によるトータルダイエット調査(TDS)試料を用いて、ペルフルオロオクタン

酸（PFOA）、及びペルフルオロオクタンスルホン酸（PFOS）の国民平均1日摂取量を求めた。国民（

健康）栄養調査の地域別国民平均食品摂取量に基づいて食品を購入し、飲料水を含め14群から

成るTDS試料を全国2地区で調製した。PFOA及びPFOSの分析にはLC/MS/MSを使用し、内標準

法により定量した。その結果、魚介類（10群）にPFOSが、飲料水（14群）にPFOA及びPFOSが検出さ

れた。その他の食品群ではPFOA及びPFOSは未検出(ND)であった。ほとんどの食品群がNDである

ため正確な摂取量を把握するのは困難であるが、ND=0として計算した場合の平均1日摂取量は、P

FOAで0.06 ng/kgbw/day、PFOSで0.98 ng/kgbw/dayであった。また、NDに検出下限値の1/2の値

を用いた場合の摂取量は、PFOAで11.5 ng/kgbw/day、PFOSで12.1 ng/kgbw/dayであった。 
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A. 研究目的 

 ペルフルオロオクタン酸（PFOA）、ペルフルオ

ロオクタンスルホン酸（PFOS）に代表される有機

フッ素化合物は、フッ素樹脂、撥水剤などの製

造に広く使用されてきた。これらの物質は難分

解性で蓄積性が高いため、食事を介して人に暴

露する危険性が懸念されている。現在までに、

一部の魚介類を中心に汚染調査が行われてい

るが、日本における平均的な食事からの摂取量

データは殆どない。そこで、本研究では全国 2

地区（2 機関）で調製したトータルダイエット調査

（TDS）試料について PFOA 及び PFOS を分析

し、国民平均の 1 日摂取量を求めた。分析対象

物である PFOA 及び PFOS の構造を下記に示

す。 
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B. 研究方法 

1. 試  料 

 TDS試料は、全国2地区の2機関で調製した。

各機関でそれぞれ約 120 品目の食品を購入し

たのち、厚生労働省の平成 14 年度国民栄養調

査並びに平成 15、16 年度国民健康・栄養調査

の地域別国民平均食品摂取量表に基づいて、

それらの食品を計量し、食品によっては調理し
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た後、13 群に大別して、混合均一化したものを

試料とした。分析に供すまで-20℃で保存した。

なお、各食品群はテフロンが使用されていない

容器（ポリエチレン、ガラス製）に保存した。 

13 食品群の内訳は、次のとおりである。 

 第 1 群：米，米加工品 

 第 2 群：米以外の穀類，種実類，いも類 

 第 3 群：砂糖類，菓子類 

 第 4 群：油脂類 

 第 5 群：豆類，豆加工品 

 第 6 群：果実，果汁 

 第 7 群：緑黄色野菜 

 第 8 群：他の野菜類，キノコ類，海草類 

 第 9 群：酒類，嗜好飲料 

 第 10 群：魚介類 

 第 11 群：肉類，卵類 

 第 12 群：乳，乳製品 

 第 13 群：調味料 

 第 14 群として飲料水を加えている． 

 

2. 試験項目及び検出限界 

 試験項目は PFOA、及び PFOS の計 2 種であ

る。各化合物の検出限界は次のとおりである。 

                       検出限界 

             1-3,5-13 群   4 群   14 群 

     (ng/g)     (ng/g)  (ng/L) 

PFOA           0.5          1       0.5 

PFOS           0.5          1       0.5 

 

3. 試験方法 

1 から 13 群については 5 g（4 群のみ 2 g）を秤

量 後 、 ク リ ー ン ア ッ プ ス パ イ ク と し て 13 Ｃ

-PFOA/PFOS（10 ng）を添加した。2 mol/l 水酸

化ナトリウム水溶液（10 ml）を加え、90℃に加温

し 3 時間、アルカリ分解を行った。0.2 mol/l 炭酸

緩衝液（pH10）（20 ml）、0.1 mol/l テトラブチル

アンモニウム塩（pH10）（5 ml）、及びメチルター

シャリーブチルエーテル（30 ml）を加え、振とう抽

出（30 min）した。遠心分離後、上層を採取し、

下層にメチルターシャリーブチルエーテル（20 

ml）を加え振とう抽出後、遠心分離し上層を採取

した。上層を合わせ、無水硫酸ナトリウムを加え

脱水した。減圧濃縮後、ヘキサンに再溶解しケ

ムエルートカラム（10 ml）に負荷した。5 min 間放

置後、吸引によりヘキサンを除去し、5%含水アセ

トニトリル（40 ml）で PFOA/PFOS を溶出させた。

減圧濃縮後、メタノール（1 ml）に再溶解し、試験

溶液とした。 

 14 群については 0.2 から 1 L を採取し、pH を 6

から 7 であることを確認後、13Ｃ-PFOA/PFOS（1 

ng）を添加した。メタノール（5 ml）及び蒸留水（5 

ml）でコンディショニングした Sep-Pak Vac PS2 カ

ラム（500 mg）に試料を通水後、カラムを脱水し、

メタノール（4 ml）で PFOA/PFOS を溶出させた。

減圧濃縮後、メタノール（0.1 ml）に再溶解し試

験溶液とした。 

 試験溶液（10 μl）を LC/MS/MS により分析し

た。LC/MS/MS の分析条件は下記の通りであ

る。 

 LC/MS/MS条件
HPLC条件
機種

Alliance2795(Waters)
カラム

10及び11群；Atlantis dC18(15 cm×2.1 mm, 3 μm)
その他の群；Mightysil RP-18MS(15 cm×2.0 mm, 5 μm)

移動相
A:蒸留水
B:100 mM 酢酸アンモニウム水溶液
C:メタノール
A:B:C = 45:5:60
A:B:C = 0:5:95(0-5 min)
A:B:C = 45:5:60(5-10 min)

注入量
10 μL

流速
0.2 ml/min

カラムオーブン温度
40℃

MS条件
装置

Quattro premier XE(Waters)
イオン化法

ESI ネガティブモード
測定モード

MRM
キャピラリー電圧

3 kV
温度

イオン源温度 110℃
デソルベーション温度 450℃

流量
コーンガス流量 N2,50 L/hr

デソルベーションガス流量 N2,800 L/hr

コーン電圧
for PFOS 55 V
for PFOA 25 V

コリジョンエネルギー
for PFOS 45 eV
for PFOA 15 eV

モニターイオン
定量(m/z) 確認(m/z)

PFOS 499 → 80 499 → 99
PFOA 413 → 369 413 → 169
13C-PFOS 503 → 80 503 → 99
13C-PFOA 417 → 372 417 → 169

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

*なお、本条件は使用した装置固有のものである。 
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PFOA 及び PFOS は内標準法により定量し

た。クリーンアップスパイクの回収率は 43.2～

102%であった。 

 

 

C. 研究結果及び考察 

 全国 2 ヵ所（関東及び関西地区）において調製

した TDS 試料を分析し、PFOA 及び PFOS の摂

取量を算出した。表 1 には各地区で調製した

TDS 試料（14 群）の PFOA 及び PFOS 分析結果

を示した。両地区ともほとんどの食品群で未検出

であったが、PFOA が 14 群（飲料水）、PFOS が

10 群（魚介類）及び 14 群（飲料水）で検出され

た。10 群で検出された PFOS は、検出下限値を

やや上回る程度の濃度であった。 

表 2 には、PFOA 及び PFOS の一日摂取量を

算出した。なお、分析値が検出下限以下の場合

はゼロとして計算した（以下、ND=0 と略す）。調

査した２地区の摂取量に大きな差はなく、平均

値は PFOA で 2.9 ng/day、PFOS で 49.1 ng/day

であった。体重（kg）あたりの 1 日摂取量に換算

すると、平均値は PFOA で 0.06 ng/kgbw/day、

PFOS で 0.98 ng/kgbw/day であった。PFOS の

摂取量は PFOA と比較し、約 17 倍高い値であっ

たが、これは PFOS が両地区の 10 群において僅

かに検出されたためである。なお、ほとんどの食

品群で PFOA 及び PFOS が未検出であるため、

ND=0 で計算した摂取量は大幅に過小評価され

ている可能性が高い。 

 表 3 には一日摂取量の参考値として、分析値

が検出下限以下の場合に検出限界の 1/2 を当

てはめて計算した（以下，ND=LOD/2 と略す）。

２地区の平均値は PFOA で 577.4 ng/day （11.5 

ng/kgbw/day）、PFOS で 603.6 ng/day （12.1 

ng/kgbw/day）であった。ND=LOD/2 の場合は、

1 群（米、米加工品）及び 9 群（酒類、嗜好飲料）

からの摂取量が高くなった。これらの食品群では

PFOA 及び PFOS は検出されなかったが、食品

群の摂取量が多いため、ND=LOD/2 として計算

した場合に摂取量が多くなった。 

 本研究で得られた結果を、諸外国の調査結果

と比較した。イギリスで行われた TDS では一日摂

取量として、PFOA について 100 ng/kgbw/day、

PFOS については 70 ng/kgbw/day の値が報告

されている 1)。これらの摂取量は ND=LOD とした

場合の値であり、さらに検出下限値も異なるため

比較には注意が必要であるが、本研究で得られ

た摂取量（ND=LOD/2）は、PFOA で約６分の 1、

PFOS で約 8 分の 1 の値であった。イギリスの調

査でも多くの食品群で PFOA 及び PFOS は未検

出であった。 

 カナダの TDS では一日摂取量として、PFOA

で 70 ng/day、PFOS で 110 ng/day の値が報告

されている（いずれも ND=0 の場合）2)。本研究の

得られた摂取量（ND=0）は、PFOA で約 10 分の

1、PFOS で約半分の値であった。 

また、スペインで行われた摂取量調査では、

PFOS の一日摂取量として 62.5 ng/day（ND=0）

及び 74.2 ng/day（ND=LOD/2）が報告されてい

る 3)。本研究で得られた PFOS の摂取量は、

ND=0の場合は同程度、ND=LOD/2の場合は約

10 倍高い値であった。スペインの調査では

PFOS の食品中の検出下限が 0.014～0.654 

ng/g であり、本研究の検出下限よりも高いため、

魚介類を中心に多くの食品で PFOS が検出され

ている。 

現在、PFOA 及び PFOS については食品中の

残留基準や耐容一日摂取量が設定されていな

い。そこで、毒性試験データから本研究で得ら

れた 1 日摂取量のリスク評価を試みた。種々の

毒性試験データを基に、健康リスクの初期評価

として経口暴露では PFOA 及び PFOS 共に 0.03 

mg/kg/day が無毒性量等として提案されている
4,5)。本研究で得られた ND=0 の場合の摂取量は

過小評価されている可能性が高いため、ここで

は ND=LOD/2 の場合の摂取量を用いてリスク評

価を試みた。ND=LOD/2 の場合は、一日摂取

量は PFOA で 11.5 ng/kgbw/day、PFOS では

12.1 ng/kgbw/day であった。これらの値と比較

すると無毒性量等は PFOA で 2.６×103、PFOS

で2.5×103倍大きい値であった。これらの結果よ

り、平均的な食生活をする限り、PFOA 及び

PFOS による健康影響が生じるとは考えにくい。 

 本化合物は肝臓及び血液に蓄積される傾向

がある。魚、牛、鶏等の肝臓について本化合物

が高濃度に検出されている報告がある 6,7)。これ

らの知見から、一部の食品（肝臓や肝臓を含む

食品等）では本化合物に高濃度に汚染されて可
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能性が高い。また、本化合物は撥油加工の紙製

食品容器などに使われる場合があり、ファースト

フードなどでは特に容器包装からの汚染が懸念

されている。しかしながら、日本ではこれらの食

品の汚染実態調が不足しており、今後、調査を

実施することが望ましい。 

 

 

D．結論 

 全国 2 地区 2 機関で調製した TDS 試料による

PFOA/PFOS の摂取量調査を実施した結果、

ND=0 の場合の平均 1 日摂取量は PFOA で 0.06 

ng/kgbw/day、PFOS で 0.98 ng/kgbw/day であ

った。ND= LOD/2 の場合は、PFOA で 11.5 

ng/kgbw/day、PFOS で 12.1 ng/kgbw/day であ

った。毒性試験データから考察すると、平均的な

食生活をしている場合、健康影響が生じる可能

性は低いと考えられた。 
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