
１ はじめに

感染性胃腸炎は，感染症発生動向調査における定点把

握対象疾患の中で，最も多い患者数が報告されており，

全国の患者数は年間５００万人以上と推計されている。流行

のピークは１２月であり，感染性胃腸炎の流行期には食中

毒や感染症の集団発生も多発する傾向が見られる。感染

症発生動向調査病原体検索の全国の結果１）では，晩秋か

ら早春にかけてはウイルス性，夏季は細菌性の胃腸炎の

流行が多いとされ，季節により病原因子の違いが認めら

れているが，なぜ流行するのかについては不明な点が多

く，流行防止対策を講じる上で問題となっている。

一般に，冬季に発生する感染性胃腸炎は，流行規模が

大きく検体数も多いため詳細な調査が行われているが，

冬季以外の非流行期では検体が少なくデータが乏しいた

め２）３），年間を通した感染性胃腸炎の実態は明らかにされ

ていない。また，これまでの結果から，主に，冬季の病

原体として多数検出されているノロウイルス（NoV）に

は多くの遺伝子型が存在するが，流行と遺伝子型の関連

についても不明な点が多い。

このような背景を踏まえ，感染性胃腸炎の流行防止対

策を講じるため，①年間を通した病原体検索を行い，病

原体の季節的な浸淫状況を把握する。②NoVについて分

子疫学的解析を実施し，流行と遺伝子型の関連について

解明する。以上の２点を目的とした調査を実施し，若干

の知見を得たので報告する。

２ 対象および検査方法

２．１ 対 象

平成１７年４月から平成１８年３月まで，県内の医療機関

において感染性胃腸炎患者と診断された患者の糞便１０１

件を対象とした。また，検体採取時に患者の臨床症状や

発生状況等についても併せて調査した。

検査対象とした病原体は，細菌がカンピロバクター，

赤痢菌，サルモネラ，ビブリオ，エルシニア，大腸菌の

６項目，ウイルスは，NoV，ロタウイルス，サポウイル

ス，アストロウイルス，アデノウイルス，エンテロウイ

ルスの６項目の計１２項目とした。ただし，大腸菌は病原

因子を保有するもののみ（腸管病原性大腸菌：EPEC，
腸管組織侵入性大腸菌：EIEC，腸管毒素原生大腸菌：

ETEC，腸管出血性大腸菌EHEC）を報告対象とした。
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２．２ 方法

２．２．１ 病原体検索

図１に検査の流れを示した。細菌の分離培養には７種

類の培地（SS，DHL，CTS，CTR，スキロー，CIN，TCBS）
を使用し，直接塗抹した。分離した細菌については定法

に従い同定した。また，病原因子の特定にはPCR法を用

いた。

ウイルスの分離には４種類の細胞（HEp－２，RD－１８s，
Vero，CaCo－２）を用いて，盲継代を３代実施した。分離

したウイルスと，糞便抽出液について「ウイルス下痢症

診断マニュアル」４）および「病原体検出マニュアル」５）に

準じてPCR法を行った。得られた増幅産物は，ダイレク

トシーケンス法により塩基配列を決定後，相同性検索に

よりウイルス同定を行った。また，ロタウイルスについ

てはイムノクロマト法６）を実施した。

図１ 検査の流れ

２．２．２ NoV遺伝子解析

年間を通した市中でのNoVの挙動の把握のため，今回，

病原体検索を実施した感染性胃腸炎患者由来のNoV１９件
の他に，同期間に発生した食中毒由来３件，感染症集団

発生由来４件，健常者由来１件の計２７件について，NoV
のCapsid領域のプライマーであるG１SKF／G１SKR，G２
SKF／G２SKR領域の約２５０塩基について系統解析を実施

した。

３ 結果および考察

３．１ 病原体検索

月別の検査を実施した検体数と病原体検出数を表１に

示した。検体１０１件中６０件（検出率５９．４％）より病原体

を検出し，そのうち同一検体から複数の病原体が検出さ

れる例が１０件あった。検出された病原体の内訳は，カン

ピロバクター３件，病原性大腸菌２件，サルモネラおよ

びエルシニアが各１件で，細菌が計７件，NoV４４件，ア

デノウイルス９件，ロタウイルス６件，アストロウイル

ス３件等，ウイルスが計６９件，合計７６件であった。なお，

複数の病原体が検出された１０件については表２のとおり

であり，全て８歳以下の小児の感染例であった。

細菌７件は７月，９月，１１月と２月に検出され，サル

モネラ感染症の原因となるSalmonellaDerbyと本県の発

生動向調査で，初めてYersiniaenterocoliticaを検出した。表

１に示すとおり通常，細菌性の胃腸炎が多発する８～１０

月に採取された検体数が少なかったことが，病原体検出

数の少ない原因と考えられた。感染症胃腸炎の検体は主

に糞便であるが，医療機関受診時に直ちに採取すること

が難しい場合が多く，とくに細菌検査に適した検体を集

めることが困難であった。

病原体別の検出数ではNoVが４４件と最も多く，遺伝子

型別では，GⅡ群が８８．６％（３９／４４）を占めた。とくに，

従来NoVによる感染性胃腸炎の非流行期と言われている

夏季の７，８月にNoVを３件検出し，年間を通してNov
による感染性胃腸炎が発生していることを確認した。

また，これまで県の発生動向調査において報告例の認

められなかったアデノウイルス４１型を６件検出した。な

お，２月に検出された３件については患者情報を加えて

解析した結果，仙南地域で小流行があったことが確認さ

れ，感染症対策に有用なデータを得ることができた。

－３６－

表１ 月別検体数，検出病原体数



表２ 複数の病原体が検出された例

３．２ NoV遺伝子解析

平成１７年度に県内で検出されたNoVのGⅠ群は，図２

に示すとおりGⅠ／３，GⅠ／４，G１／１１の近縁株であっ

た。G１／４は２月に利府町の小学校で発生した感染症集

団発生由来（▲）で，G１／１１は１２月に採取した感染性胃

腸炎患者由来（０５１５０NV／０５１２）であった。GⅠ／３で

は，４，５月に塩釜地域で採取した感染性胃腸炎患者由

来（０５０６０NV／０５０５，０５０２１NV／０５０４），１０月に松島町

で採取した健常者由来（◎），および１２月に山元町で発生

した食中毒由来（★）とが近縁であり，さらに健常者由来

と食中毒由来は相同性が１００％一致するという興味深い

結果が得られた。

GⅡ群は図３のようにGⅡ／４，GⅡ／３，GⅡ／６の３

つのクラスターに分類されたが，GⅡ／４に属するもの

が最も多く，平成１７年度の県内におけるNoV流行の主流

はGⅡ／４であったことが判明した。

GⅡ／３では，流行期の１１月，１月に仙南地域で採取

された感染性胃腸炎患者由来（０５１２３NV／０５１１，０５１８５NV
／０６０１）と１２月に福島県で発生した食中毒の患者（宮城

県内在住）由来（★）とが近縁であり，県南部においてG
Ⅱ／３の流行があったことが推測された。

GⅡ／６はNoVによる胃腸炎の非流行期と考えられて

いる８月に塩釜地域で採取した感染性胃腸炎患者由来

（０５１０８NV／０５０８）と，流行期の１２月に気仙沼地域で採

取した感染性胃腸炎患者由来（０５１４７NV／０５１２），およ

び１２月に仙南地域の老人保健施設において発生した感染

症集団発生由来（▲）のウイルスに相同性（９９％）が認め

られた。

GⅡ／４は，検体採取時期と地域により若干異なるク

ラスターを作る傾向が認められた。また，非流行期の７

月に採取した感染性胃腸炎患者由来（０５０７８NV／０５０７）
は，４～５月に採取されたウイルス（０５０１４NV／０５０４
他）よりも，流行期である１２月に採取されたウイルス

（０５１３３NV／０５１２他）の遺伝子型に近縁な事が判明した。

このように，GⅠ群，GⅡ群ともに，流行期の感染性

胃腸炎患者や食中毒患者から検出したウイルスと同じ遺

伝子型のウイルスが，非流行期と考えられている夏季の

感染性胃腸炎患者や健常者から検出されたことから，非

流行期と流行期のウイルスの間に関連があることが強く

示唆された。
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４ まとめ

年間を通した感染性胃腸炎の病原体検索の結果，本県

においても様々な病原体が浸淫していることが明らかと

なった。とくに，NoVを原因とする感染性胃腸炎の非流

行期である７，８月の感染性胃腸炎患者からNoV遺伝子

を検出したことにより，年間を通し市中にNoVによる感

染性胃腸炎が発生していることが推測された。

さらに，NoV遺伝子の分子疫学的解析を行った結果，

非流行期の感染性胃腸炎患者や健常者から検出されたウ

イルスの遺伝子型と流行期に検出されたウイルスの遺伝

子型には高い相同性が認められ，両者の間には関連があ

ることが示唆された。

以上の結果より，非流行期における感染性胃腸炎の病

原体の動向を把握することは，感染性胃腸炎の流行防止

対策を検討する上で非常に重要である。
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１ はじめに

NoVによる食中毒では，主に生カキなどの二枚貝が推

定原因食品１）２）になる事例が多い。全国有数のカキ生産県

である本県は，安全なカキを提供するために，NoVの汚

染防止やNoVによって汚染された養殖カキの浄化対策に

取り組んでいる。しかしNoVは培養法が確立されていな

いために，NoVを用いてマガキへの取り込み試験および

浄化試験を行うのは困難である。そこで我々はこれまで

に同じカリシウイルス科に属し，培養可能で，しかも形

態や紫外線，塩素等に対する抵抗性が類似しているFCV
F４を用い，取り込みや浄化を検討してきた３）。しかし，

NoVとFCVF４では宿主および臓器指向性に大きな違い

があるためにFCVF４での実験結果が直接NoVに反映さ

れることは考えにくい。そこで感染性胃腸炎患者便由来

のNoVを用いてのマガキへの取り込み試験を行い，FCV
F４の取り込み試験との比較を行ったので報告する。

２ 材 料

２．１ 供試ウイルス

FCVF４は，Crandall'sfelinekindneycells（CrFK）に接

種後，３７℃，４８時間，CO２インキュベーターで培養し，

CPEが確認された細胞の培養液をプールし，－８０℃に保

存した。

NoVは，感染性胃腸炎患者便を用いて約１０％乳剤を作

製し上清をウイルス液とした。ウイルス液は使用までに

４℃に保存した。

２．２ マガキ及び海水

マガキは宮城県内のＡ湾内で２年間養殖されたものを

用いた。マガキの飼育やウイルス取り込み試験には，砂

ろ過海水を使用した。

２．３ 植物プランクトン

植物プランクトンはChaetocerosgracilis（Cg）を用いた。

３ 取り込み試験

２００Lのパンライト水槽に砂ろ過海水を入れ，植物プラ

ンクトンと供試ウイルスを添加した。一時間混和した後，

県内産マガキを投入した。供試ウイルス，Cg入り砂ろ過

海水は２４時間毎に交換した。なお，ウイルスの取り込み

は７２時間まで行った。また，マガキは２４時間毎に１０個ず

つサンプリングした。海水温はカキの出荷時期で，かつ

NoVの汚染頻度が高くなる冬季の海水温に近い１０℃ で

行った４）。なお，取り込み試験中はエアレーションを行っ

た。

４ ウイルスの濃縮及び遺伝子定量

４．１ ウイルス濃縮

経時的に採取した海水及びマガキは，それぞれの方法

でウイルスの濃縮，回収を行った。海水はPolyethylen
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ノロウイルスを用いたマガキへの取り込み試験の評価

EvaluationoftheuptakeofNorovirusesbyCrassostreagigas

庄司 美加 菊地奈穂子＊１ 山木 紀彦＊２

後藤 郁男 植木 洋 沖村 容子

秋山 和夫＊３ 須藤 篤史＊４ 酒井 敬一＊５

MikaSHOJI，NaokoKIKUCHI，NorihikoYAMAKI
IkuoGOTO，YouUEKI，YokoOKIMURA
KazuoAKIYAMA，AthushiSUTO，KeiichiSAKAI

ノロウイルス（Norovirus：NoV）の代替ウイルスとして一般的に用いられているネコカリシウイルス（Feline
calicivirusF４：FCVF４）と感染性胃腸炎患者便から調整したNoVを用いてマガキへの取り込み実験を行った。その

結果，両ウイルスともマガキへの取り込みは４８時間にピークが認められた。またマガキへのウイルス取り込み量と中

腸線重量との間には，明らかな関係は認められなかった。

キーワード:ノロウイルス；ネコカリシウイルス；マガキ；取り込み試験

Keywords：Norovirus；FelinecalicivirusF４ ；oysters；investigationtest
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Glycolを最終濃度１０％になるように加え，４℃１晩攪拌後

９，２００×g３０分間遠心し，沈渣をDW１mlで浮遊した検

体を濃縮液とした。マガキは個々に中腸腺を取り出し，

φ３．２mmのステンレスビーズ入りの５mlのアシスト

チューブに入れ，４，５００rpm６０秒間破砕後，９，２００×g１０
分間遠心した上清をウイルス回収液とした。

４．２ ウイルス定量

ウイルスを濃縮，回収した検体からQIAampViralRNA
minikit（QIAGEN）により，RNAを抽出しDNase処理後，

逆転写反応を行い，cDNAを作製し，定量PCRを実施した。

FCVF４遺伝子の定量PCRについて山木らの方法５）に準

じて行った。またNoVについては，景山らの方法６）で実

施した。

５ 結果及び考察

５．１ ウイルスの取り込み状況

NoV及びFCVF４のマガキ中腸腺１ｇあたりの平均取

り込み量の経時的変化を図１に示した。NoVの取り込み

量は２４時間後１．７×１０４copies／g，４８時間後２．２×１０５copies
／g，７２時間後１．４×１０５copies／gを示した。一方FCVF４
は取り込み２４時間後２．６×１０３copies／g，４８時間後５．２×１０３

copies／g，７２時間後２．２×１０３copies／gを示し両ウイルス

とも４８時間で取り込み量のピークが確認された。

図１ マガキの経時的ウイルス取り込み状況

５．２ マガキのウイルス取り込み量と中腸腺重量の関係

マガキへのウイルスの取り込みと中腸腺の重量につい

て調べた結果を図２（NoV）及び図３（FCVF４）に示

した。この二つグラフから明らかなように両ウイルスと

もマガキのウイルス取り込み量と中腸腺重量の間には，

相関関係は確認されなかった。

図２ マガキのNoV取り込み量と中腸腺重量

図３ マガキのFCVF４取り込み量と中腸腺重量

５．３ ろ過海水中のウイルス量とマガキの取り込みウ

イルス量の関係

ウイルスによるマガキへの取り込みの違いについて検

討するため，ろ過海水中のウイルス遺伝子量と経時的に

採取したマガキ１０個体のウイルス遺伝子の合計量の割合

を比較した結果を図４に示す。割合は下式を用いて算出

した。

割合（％）＝マガキ取り込みウイルス量／ろ過海水

（カキ投入直前）ウイルス量×１００

それぞれのウイルスで比較した結果，取り込み開始２４

時間では，NoVは０．２％，FCVF４は０．４％，取り込み開

始４８時間では，NoVは８．７％，FCVF４は２．４％，取り込

み開始７２時間では，NoVでは２．６％，FCVF４は２．４％と

なり，取り込み開始２４時間と７２時間では両ウイルスとも

ほぼ同じ割合を示していたが，４８時間ではNoVがFCVF
４の３．６倍高い値を示した。ウイルスの違いがマガキの取

り込みに及ぼす影響については浄化法を確立する上で非

常に重要であるので，今後評価方法も含め検討する必要

がある。

図４ ろ過海水とマガキ取り込みウイルス量の割合

６ まとめ

今回は，これまでに報告例のないNoVを用いてマガキ

への取り込み試験を行い，FCVF４の取り込みと比較検

討を行った。その結果，両者ともに取り込み量は中腸腺

の重量に依存していないことが明らかになるとともに，

NoVとFCVF４では取り込みに違いがあることが示唆さ

れた。今後その機序について検討する必要がある。

－４０－
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１ はじめに

インフルエンザはインフルエンザウイルスを病原体と

する呼吸器感染症であるが，他の呼吸器感染症とは異な

り，脳炎や肺炎等の重篤な症状を起こす症例もあり，高

齢者の場合は死亡することもある。そのため，個人や社

会に対する影響は大きく流行状況には注意が必要である。

インフルエンザウイルスのＡ型は生物学的性状から抗原

変異を起こしやすいため，シーズン毎に流行する株の抗

原性が大きく変わることが多く，その結果，毎年，流行

を繰り返している。感染予防としてはワクチン（A型２

株，B型１株の混合不活化HAワクチン）接種が有効であ

り，抗原変異に対応したワクチン株の選定が行われてい

る。また，A型はヒト以外の鳥，豚等にも感染するため，

平成９年，香港での高病原性鳥インフルエンザのヒトへ

の感染以降，ベトナム，タイ，中国等でも散発的な発生

が報告されている。加えて，１０～４０年周期で起きる新型

インフルエンザの発生も危惧されている現状では，県民

の免疫度（抗体保有状況）を調査し情報提供することは，

個人にとっては感染予防ならびに重症化阻止の点で，公

衆衛生上は流行の規模を推測し前もってワクチン接種等

の対策を講じるうえで重要と考えられる。そこで，平成

１７年度感染症流行予測事業の一環として実施したインフ

ルエンザ感受性調査結果について報告する。なお，平成

１６年度感染症発生動向調査でのインフルエンザウイルス

検出状況とも比較した。

２ 材料および方法

宮城県在住の健康住民０～５９才，２３２名について，

２００４／０５シーズンの流行が終息した８～９月に採血し，

その血清を検体とした。年令群別の検体数を，表１に示

した。抗原は２００５／０６シーズンのワクチン株であるA／
NewCaledonia／２０／９９（Aソ連型H１N１），A／NewYork
／５５／０４（A香港型H３N２），B／Shanghai／３６１／０２（B
型山形系統）の３抗原とB／Hawaii／１３／０４（B型ビク

トリア系統）の計４抗原で，B／Hawaii／１３／０４は国立

感染症研究所より分与を受け，その他の抗原は市販品

（デンカ生研製）を用いた。検査方法は図１に示すとおり，

感染症流行予測調査事業検査術式１）に従って赤血球凝集

抑制（HI）試験を行い，血清中のHI抗体価を測定した。

－４２－

宮城県におけるインフルエンザ抗体保有状況

DistributionofinfuluenzaHIantibodyprevalenceinMiyagiPrefecuture

沖村 容子 菊地奈穂子＊１ 庄司 美加

山木 紀彦＊２ 後藤 郁男 植木 洋

秋山 和夫＊３

YokoOKIMURA，NaokoKIKUCHI，MikaSHOJI
NorihikoYAMAKI，IkuoGOTO，YoUEKI
KazuoAKIYAMA

平成１７年度感染症流行予測調査事業・インフルエンザ感受性調査より，有効防御免疫が可能なHI抗体価４０陪以上の

保有状況をみると，Aソ連型，A香港型，B型（山形系統）は，９～１９才の集団で生活する機会の多い年令群が，ウイ

ルス感染を頻繁に受けるため抗体保有率が高かった。また，Aソ連型は２００４／０５シーズンはじめの集団発生より検出

される等，県内での流行を反映して全体の平均抗体保有率は３６．２％であった。A香港型は，過去の流行により抗体保

有者の蓄積があり，全体の保有率が５０．９％と，対象とした４抗原中，最も高かった。B型（山形系統）は７．８～６８．２％

と年令群によって抗体保有率は異なるが，全年令群で抗体を保有しており，２００４／０５シーズンの県内での流行が大規

模であったことが推察された。一方，B型（ビクトリア系統）は全年令群で２．９％以下の極めて低い保有率であり，Ｂ

型の動向によっては流行すると考えられた。

キーワード：インフルエンザ；赤血球凝集抑制試験；抗体；ワクチン
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表１ 年令群別検体数

図１ 検査方法

３ 結果および考察

３．１ ワクチン接種率

調査票から２００４／０５シーズンのワクチン接種の有無が

明らかな１８２名を対象とし，各年令群のワクチン接種率

を求め表２に示した。１９才以下の各年令群は３０～５０％の

接種率であり，１５～１９才群が５４．１％で最も高く，次いで

１０～１４才群の４４．８％，０～４才群の３８．９％であった。

２０才以上の年令群では接種率は２０％代となり，４０才以上

では０％となっていた。全体としてのワクチン接種率は

３４．１％であった。全国と宮城県のワクチン接種率を比較

し図２に示した。宮城県は平成１０年度，１１年度と１７年度

にインフルエンザ感受性調査を実施しており，その他の

年度については調査票よりワクチン接種率を算出した。

平成１０年度，１１年度調査時の４．３％，６．１％は全国のワク

チン接種率の１７．５％，１８．１％と比較して低かったが，平

成１５年度は３３．７％と全国の値に近づき，以降，平成１７年

度まで３０％代であった。これは平成１３年にインフルエン

ザワクチンが二類勧奨接種に指定され６５才以上の高齢者

への定期接種が導入されたことや，高病原性鳥インフル

エンザの発生，新型インフルエンザの出現予想で関心が

高まり，その結果，ワクチン接種率が上昇したものと考

えられた。

表２ 年令群別ワクチン接種率

図２ ワクチン接種率の推移

３．２ 抗体保有状況

３．２．１ A／NewCaledonia／２０／９９（Aソ連型H１N１）
Aソ連型に対する年令群別の抗体保有率をワクチン接

種率とともに図３に示した。ウイルスに対して感染防御

が可能となる抗体価，いわゆる有効防御免疫の指標とさ

れる抗体価は４０倍以上２）とされており，全体の平均抗体

保有率は，３６．２％であった。年令群別では５～１９才の各

年令群が５５．９％，５１．４％，７０．５％と比較的高く，１５～１９

才群は全年令群で最も高い保有率であった。これに対し

て０～４才群，３０才以上の各年令群は５．９％，８．７％と低

く，４０才以上の年令群は０％であった。ワクチンの効果

は５～６ケ月程度とされているが，A／NewCaledonia／
２０／９９は，過去５シーズンのワクチン株であったため，

毎年連続してワクチン接種を繰り返すことにより集団で

の抗体保有率はある程度維持されると考えられた。また，

表３に平成１６年度感染症発生動向調査の病原体検査によ

るインフルエンザウイルスの検出状況を月別に示したが，

２００４／０５シーズンの検出ウイルスの３６．６％をAソ連型が

占め，シーズン初めの集団発生となった小学校からＡソ

連型が検出される等，県内での流行が確認されている。

よって，５～１９才までの年令層はワクチン接種率も全年

令群の中では，比較的高いことに加えて，集団で生活す

る機会が多いため，ウイルス感染を頻繁に受けやすく高

い保有率を維持していると考えられた。なお，１５～１９才
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群は４抗原すべてに高い保有率であったが，とくに，

２００４／０５シーズン感染したと考えられる１６０倍以上の高

い値を示す保有者が４０．９％（資料１４４頁）であり，地域

流行があったと推測された。

３．２．２ A／NewYork／５５／０４（A香港型H３N２）
A香港型に対する抗体保有率を図４に示した。有効防

御免疫４０倍以上の平均抗体保有率は５０．９％であった。年

令群別では，やはり５～１９才までの集団生活をおくる年

令群がAソ連型と同様に６１．８％，７７．１％，７０．５％と高く，

２０～２９才群は５４．２％，０～４才群は２９．４％，３０～３９才群，

４０～４９才群は各 ３々０．４％，２５．０％であり，５０～５９才群は

０％であった。A香港型のワクチン株は２００４／０５シーズ

ン用からA／Wyoming／３／０３となったが，流行後期に

抗原性の変化した変異株が報告３）されたことから，２００５

／０６シーズン用にはA／NewYork／５５／０４に変更となっ

た。両株の間に抗体の交叉反応は低いとされているが，

全体の平均抗体保有率は対象とした４抗原の中で最も高

かった。その理由として，A香港型は流行の大小はある

ものの毎シーズン確認されていることから，抗体保有者

の蓄積があり集団としての免疫は維持されていると考え

られた。また，表３に示したが，２００４／０５シーズンのA
香港型の検出は流行後期の２～３月に集中しており，全

国と同様に県内でも変異株の流行があった可能性が推測

された。

３．２．３ B／Shanghai／３６１／０２（B型山形系統）
B型（山形系統）に対する抗体保有率を図５に示した。

有効防御免疫４０倍以上は，０～４才群で７．８％，１５～１９

才群で６８．２％と保有率に差はあるが，抗体を保有してい

ない年令群は無かった。とくに，他の抗原では抗体保有

率の極めて低い４０～４９才群，５０～５９才群は３１．３％，

４０．０％であり，全体の平均抗体保有率は３４．１％であった。

山形系統はビクトリア系統に変わって２００４／０５シーズン

よりワクチン株となり，また，ワクチン接種率が０％の

４０才以上の年令群でも抗体を保有していたこと，および，

２００４／０５シーズンの県内における流行期に検出されたウ

イルスの４１．６％をB型が占めていたことから，B型の侵

淫は大規模だったと推測され，その影響により全年令群

が抗体を保有していたと考えられた。

３．２．４ B／Hawaii／１３／０４（B型ビクトリア系統）
B型（ビクトリア系統）は，２００４／０５シーズン用のワ

クチン株に含まれていないので抗体保有率のみを図６に

示した。４０倍以上は全体の０．９％のみで，他の抗原に比

べて低く，年令群別は，５～９才群，１０～１４才群が

２．９％となった以外は抗体を保有していなかった。ビク

トリア系統は２シーズン前のワクチン株であり，ワクチ

ン接種の効果が持続する５～６ケ月の期間を経過してい

たこと，また２００４／０５シーズンの流行株でなかったこと

から抗体保有率が極めて低くなったと考えられた。

図３ 年令群別抗体保有状況（Aソ連型H１N１）

図４ 年令群別抗体保有状況（A香港型H３N２）

図５ 年令群別抗体保有状況（B型山形系統）

図６ 年令群別抗体保有状況（B型ビクトリア系統）

－４４－



表３ ２００４／０５シーズンのインフルエンザ

ウイルス検出状況

４ まとめ

感染症流行予測調査事業の一環として行ったインフル

エンザ感受性調査で，有効防御免疫の指標となるHI抗
体価４０倍以上について抗体保有率を求めた結果，Aソ連

型，A香港型で，B型（山形系統）では，ワクチン接種

率が全年令群のなかでは比較的高い１０～１９才の年令群で

５０～７０％の高い保有率となった。この年令群は，集団で

生活する機会が多いためウイルスの感染を頻繁に受けや

すく高い抗体保有率を維持していると考えられた。Aソ
連型は，シーズンはじめの集団発生より検出される等，

県内での流行が確認されているが，その影響を受けて全

体の平均抗体保有率は３６．２％であった。A香港型では，

２００４／０５シーズンのワクチン株との交叉反応が低いとさ

れている２００５／０６シーズン用のワクチン株に対して，全

体の平均抗体保有率が５０．９％となり，過去の流行による

抗体保有者の蓄積もあって４抗原中，最も高くなった。

B型（山形系統）では，他の抗原では抗体保有者の無い

４０才以上の年令群で３０～４０％の保有率を示す等，全年令

群で抗体を保有しており，２００４／０５シーズンのB型の県

内での流行が大規模であったことが推測された。B型
（ビクトリア系統）は，２００４／０５シーズンの流行株でな

かったことが影響して，ほとんどの年令群が抗体を保有

しておらず，B型ウイルスの動向によっては流行すると

推測された。今回の調査でも型や年令群によっては低い

抗体保有率が確認され，インフルエンザ流行を最小限に

抑えるためには，ワクチン接種勧奨が不可欠と考えられ

た。なお，この調査結果はワクチン接種の推進等，感染

症対策に直結させるため，速報として国立感染症研究所

感染症情報センターホームページで公開されている。
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１ はじめに

平成１６年度から実施しているプロジェクト研究（「微

生物汚染と環境」）によって鳴瀬川中流域，河口水から

病原因子を持つ大腸菌が検出されることが明らかとなっ

た。さらに，同河川からはSTX遺伝子（以下，stx；毒素

遺伝子）が検出されるばかりでなく，各種血清型の腸管

出血性大腸菌（以下，EHEC）が分離されることが判明

した。菌及び遺伝子は６月から８月の夏季間に集中的に

観察され，上流である漆沢ダム湖水からは検出されな

かった。

我々は過去にEHEC感染症と家畜との関連を数多く証

明しているが１），鳴瀬川流域一帯は夏場にヒトのEHEC
感染症が多発する地域であり家畜の飼養頭数も多いこと

から，この地域の支流河川が鳴瀬川中流域汚染の原因で

あることが疑われた。また，河口水から各種の病原因子

やstxを保有する大腸菌が検出されたことは，河口近辺

あるいは沿岸海域に生息する魚貝類を汚染していること

が十分考えられた。

そこで，調査の対象を「鳴瀬川中流域に流入する支流

等を含めた，河川に存在するEHECの季節的変動」およ

び「河口付近に生息する貝類からのEHECの検出」の２

点とし，EHECの河川における挙動，ならびに河口付近

を生息域とする食品（カキ）への汚染を明らかにするこ

とを目的とした。

２ 材料および方法

敢 材料と採材地点

検査材料は河川水２Lとし，昨年度実施した鳴瀬川上

流，中流，河口の他に，鳴瀬川の中流域に流れ込む３支

流河川（花川・保野川・田川）を調査ポイントとして加

えた計６定点で，５月から１１月までの期間に毎月１回河

川水を採取し，stxを指標としたMPN値の測定及びEHEC
の分離を行った（図１）。さらに，必要に応じて調査定

点の追加を行った。

また，魚介類の調査はカキを対象として５・７・９・

１０・１２月に松島湾付近の漁港から買い上げ，河川水と同

様にstxの検出及び菌の分離を試みた。

図１ 調査定点

柑 方 法

河川水の菌数はstxを指標にしたMPN法（３管法）を

用いて行い，遺伝子が検出された試験管の本数から

－４６－
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因として酪農場の関与が示唆され，河川での菌の増減と降雨との間には関係があるものと推察された。また，７月の

カキからは腸管出血性大腸菌の存在を示すSTX遺伝子が検出されることから，河口水の汚染が養殖カキの大腸菌汚染
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EHECの菌数を推定した。すなわち，河川水５００・５０・

５mlの各３本に適量のmEC培地または粉末（栄研科

学）を加えて３７℃ で１８時間増菌培養した。その後，培

養液１mlを採取してTaKaRa社製のVero毒素検出用プラ

イマー（EVC－ｌ・２）を用いPCRでstxを確認した。遺

伝子が検出された検体は，Dynal社製anti－O１５７ビーズと

O２６抗血清（デンカ生研社製）を用いて自作したanti－
O２６ビーズにより集菌しDHL寒天培地及びCT－SMAC，
CT－RMAC等の鑑別培地で分離を行い，その他の血清型

菌の分離にはPCRによる絞込み法とコロニーハイブリダ

イゼーション法２）を併用した。

また，カキからの菌の分離は，E.coliMPN試験で大腸

菌が陽性になった検体にPCRを実施し，以下，河川水と

同様に分離を行った。分離された菌株はstxの他にもST
（耐熱性毒素），EAST1，eaeA３）などの病原因子を検索

し，必要に応じてPFGE４）により過去に分離されたヒト

感染症原因菌との遺伝子パターン比較を行った。

３ 結 果

敢 河川水におけるstxの挙動
５月の調査時点では５定点からはstxは検出されな

かったものの，支流である田川では既にMPN０．９（／

５００ml）が検出された。６月の調査では全ての定点で

MPN値が低くこの傾向は見られなかったが，７月には

気温の上昇とともに各定点でMPN値が高度に上昇し，

支流の保野川で１１０，花川及び鳴瀬川中流で４６と全ての

定点で６月の３０から１５０倍以上の値を示した。しかし，

８月から１０月初旬までの調査ではいずれの定点もMPN
が０．６以下と遺伝子はほとんど検出されず，調査月によ

り検出率に大きく差があることが判明した。一方，１０月

中旬及び１１月初旬の調査では９月までの採材時の気象条

件とは異なり，比較的多量の降雨後に採材を行った結果，

調査したほぼ全ての定点でMPNが前回より上昇した

（図２）。また，これらの現象は冬季間の調査でも認め

られることから，stxの河川への出現は季節だけでなく

河川の増水と関係があることが示された。

柑 分離された大腸菌の血清型と保有する病原因子

河川から分離されたEHECの血清型は０１（VT１）１株，

O２６（VT１）１３株，OUT（VT１）５株，OUT（VT２）

２株であり，EHEC以外にもほぼ全ての調査期間を通じ

てEAST１,eaeA,ST等の病原因子を保有する大腸菌が分

離された（表１）。
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図２ 各調査定点でのstxを指標にしたMPN値の季節的変動

表１ 河川水由来大腸菌の保有するヒト病原因子



桓 分離されたO２６株のPFGE解析
河川から７月に分離されたO２６株についてPFGE解析

を行った結果，１株（O２６：HMN）に一昨年度発生し

たヒト感染症株と遺伝子パターンが一致する株が存在す

ることが判明した（図３）。

図３ 河川水由来EHECのPFGEパターン

棺 支流における毒素遺伝子の検出

さらに，支流の汚染原因を探るため花川及び田川にお

いて通常の定点よりさらに上流に調査点を設けMPNの比

較を行った。その結果，図４に示すように両河川ともに

通常の定点からstxが検出されるにもかかわらず，上流

域では遺伝子が全く検出されないこと。また，両調査地

点間には家畜の集団飼育場が存在することから，これら

が下流河川のEHEC汚染源である可能性が示唆された。

図４ 支流域におけるstxの検出

款 カキからのstxの検出
７月に採取したカキ２検体からPCRにより毒素遺伝子

が検出されたが，検体から菌を分離することはできな

かった（図５）。カキは大腸菌MPNが３５００（／１００g）お

よび３３０と調査期間中最も高かったが，７月は鳴瀬川河

口における毒素遺伝子MPNも１５（／５００ml）と最も高く，

カキからstxが検出された時期と一致した（図６）。

図５ ７月の養殖カキから検出されたstx

図６ カキの大腸菌数および河口水中のstxの推移

４ 考 察

河川水からのEHECの分離は他の地方衛生研究所でも

試みられておりO１５７，O２６，O１１１などの代表的なヒト

感染症原因菌が存在するという報告がなされている５）。

しかし，その報告の多くは比較的人口の密集する都市圏

を流れる水系で行われたものであり，発生源に至る報告

は少ない。我々も，昨年度の調査により鳴瀬川流域の河

川水より多くの病原因子を保有する大腸菌およびEHEC
が分離されることを明らかにしたが，毒素遺伝子は比較

的人口の少ない鳴瀬川の上流からも検出されることから

追跡調査により原因を特定することが可能と思われた。

また，鳴瀬川河口は代表的なカキの養殖地帯であり，河

川の汚染は直接に食品の汚染に至る可能性がある。そこ

で，今回我々は，鳴瀬川の支流等を含めた河川での

EHECの季節による挙動と沿岸で養殖されるカキの

EHEC汚染の２点に注目し調査を行った。

当初，我々は夏季に環境中でEHECが増殖し河川へ出

現するという関係を想定していた。実際に，初期の調査

では河川の毒素遺伝子は５月に最初に確認され，６月に
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一時減少するものの７月には再び大きく上昇した。しか

し，気温の最も高い８月・９月の調査では河川の毒素遺

伝子のMPN値は低く，むしろ秋以降に上昇するという

予想外の現象が観察された。そこで，夏から秋までの調

査時の気象状況等を考察したところ，MPN値が上昇し

た時期の採材は７月を含め全て降雨後に行われているこ

とが明らかとなった。７月に見られたような高いMPN
値は示さないものの冬季の調査でも同様の結果であった

ことから，河川へのEHECの出現には気温や季節的な

ファクターだけでなく，降雨が深く関与していることが

判明した。また，支流のさかのぼり調査によって河川で

のEHECの出現には酪農場の存在が深く関連しているこ

とが示唆され，降雨による畜産雑排水の増加あるいは混

入が河川を汚染する原因であることが推察された。

さらに，貝類の調査により７月のカキから毒素遺伝子

が検出されたが，河口水から大量の毒素遺伝子が検出さ

れた時期とカキの大腸菌汚染が観察された時期は同じで

あり，降雨により支流河川に流れ込んだEHECが河口か

ら海岸域に拡散しこの時期の養殖ガキを汚染したことが

考えられた。
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１ はじめに

腸管出血性大腸菌感染症は，１９９６年に西日本で発生し

た集団事例を皮切りに，大規模食中毒の全国的な発生が

みられた。その後も夏場を中心に全国で発生しており，

毎年約３，５００事例前後にのぼる。原因が特定された事例

の中には，輸入牛肉による広域な散発事例１）や焼肉店が

原因の事例２）も多く見受けられる。また，牛はEHECを
常在菌として保有していることから，牛糞や牛舎付近で

は多種類のEHECが検出され３），汚染・感染源の一つで

あると考えられ，宮城県における牛の保菌率や三類感染

症との関連も指摘されている４）５）。

平成１６年度の宮城県（仙台市を除く）におけるEHEC
の感染事例数および感染者数はともに突出し，EHEC感
染症事例と初発患者の発症日の気温および肉用牛の飼養

戸数・飼養頭数が高い相関関係にあった９）１０）。そこで，

平成１７年度は降水量との関連について追加検討するとと

もに，多発地域を重点に対策を講じ，その検証を行った

ので報告する。

２ 材料および方法

平成１１－１７年度に当センターで検査を行ったEHEC感
染症２１３事例を検討対象とした。気温は，気象庁電子閲

覧室の１日の平均気温を用いた。気温観測定点は駒の湯，

気仙沼，川渡，築館，米山，志津川，古川，大衡，鹿島

台，石巻，新川，塩釜，江ノ島，仙台，川崎，白石，亘

理，丸森の１８地点である。発症日が明確な初発患者２０５事

例について患者居住地に最も近い定点のデータを発症日

の気温とし，１寿間隔で事例数をまとめた。また，降水

量については同定点の発症日前１０日間を合計して用いた。

牛の飼養実態は，平成１６年２月「主要家畜の市町村別

飼養戸数・飼養頭羽数」（宮城県畜産課）によった。

なお，市・郡の区分は平成１７年度３月３１日現在を用い

た。

検出された菌株は，血清型別とパルスフィールドゲル

電気泳動（PFGE）によった遺伝子型別について，国立

感染症研究所で実施されている解析結果１１）と比較検討し

た。

３ 対 策

茨 ５月の連休明けおよび発生時の県民への啓発：

ホームページ，新聞，テレビを媒体として健康対策

課主動で実施

芋 ５月の連休前および発生時の多発地域に対する啓

発：広報，チラシにより保健所で実施

鰯 出前講座による感染予防知識の伝達：保健所，保

健環境センター

允 多発地域の環境（河川等）の細菌学的監視：保健

環境センター

－５０－

宮城県における腸管出血性大腸菌感染症の発生要因と予防対策の検証

VerificationofIncidentPreventionsagainstOutbreakIncidencesofEnterohemorrhagic
E.coliInfectioninMiyagiPrefecture

田村 広子＊１ 佐々木美江 畠山 敬

川野 みち 谷津 壽郎 秋山 和夫＊２

HirokoTAMURA，MieSASAKI，TakashiHATAKEYAMA
MichiKAWANO，JuroYATSU，KazuoAKIYAMA

平成１１－１６年度に発生した腸管出血性大腸菌（EHEC）感染症は，気温および肉牛の飼養農家戸数・飼養頭数と高

い正の相関関係にあった。さらに，降水量と負の相関関係にあるにもかかわらず，夏季の降雨後にも多数発生し，発

生要因の一つになっていることが推察された。平成１７年度は，これらの発生要因を踏まえ，多発地域を重点に対策を

講じるとともに検証を行った。その結果，EHECO１５７の発生は予測値の範囲であったが，EHECO２６はその約４０％に

止まったことが判明した。これは対策が効を奏したものと考えられる。

キーワード：腸管出血性大腸菌感染症；気温；肉用牛；降雨量

Keywords：enterohemorrhagicE.coliinfection；temperature;cattle；rainfall

＊１ 現 宮城県立循環器・呼吸器病センター

＊２ 現 苛宮城県公衆衛生協会



４ 結 果

４．１ EHEC感染症事例数
平成１１－１７年度のEHEC感染症事例数と感染者数の年

度別推移を図１に示した。事例数および感染者数は１１年

度４１事例５３人，１２年度３２事例５３人，１３年度２９事例４５人，

１４年度２１事例６２人，１５年度１５事例２６人，１６年度５５事例１５９

人，１７年度２０事例４５人で，１１年度以降減少傾向にあった

が，１６年度は突出した。１１－１６年度の血清型別事例数を

平均値±標準偏差値でみると，EHECO１５７（以下O１５７）
は１３±６．０事例，EHECO２６（以下O２６）は１７±９．４事例，そ

の他は２±１．５事例であった。１７年度はO１５７の１３事例が

予測値の範囲で，O２６の７事例およびその他の０事例は

予測値の範囲を大きく下回った。１１－１６年度の県内地域

別事例数（平均値±標準偏差値）は表に示していないが，

登米地域１０±５．３事例，仙南地域６±２．５事例，栗原地域

５±３．６事例，塩釜地域５±３．４事例，大崎地域４±１．４事
例，石巻地域および気仙沼地域各１±１．１事例であった。

１７年度最も多かったのは仙南地域７事例で，ついで大崎

地域５事例，登米地域，塩釜地域各３事例，栗原地域２

事例，石巻地域，気仙沼地域各１事例で，玉造郡・牡鹿

郡での発生はなかった。登米地域は発生予測値を大きく

下回ったが，ほかの地域は予測値の範囲内であった。

図１ EHEC感染症事例数と感染者数の年度別推移

４．２ 気温とEHEC感染症事例数
気温とEHEC感染症発生との相関性を求めるため，１１

－１６年度のEHEC感染症事例数総計を発症日気温（１寿

間隔）ごとに分け図２に示した。その結果，気温と発生

事例数には正の相関が認められた（Y＝０．５２７５X－
０．５６０１，R＝０．７８７２，p＜０．００１，図２）。この算出された

式に平成１７年度の気温を入力した結果，０－５．０寿で０．６

事例，５．１－１０．０寿で２．８事例，１０．１－１５寿で５．０事例，

１５．１－２０．０寿で７．２事例，２０．１－２５．０寿で９．４事例，２５．０寿

以上で１１．６事例の発生が予測された。実際は，０－５．０寿

で０事例，５．１－１０．０寿で２事例，１０．１－１５寿で２事例，

１５．１－２０．０寿で１事例，２０．１－２５．０寿で９事例，２５．０寿

以上で３事例の発生で，各階級で０．４～８．６事例下回った。

同様の解析をO１５７について行った結果，Y＝０．１９３１X＋
０．３２０１，R＝０．６７２０（p＜０．００１）（図３）となった。これ

に平成１７年度の気温を入力した結果，各階級で０．７－１．５

－２．３－３．１－３．９－４．７事例と予測された。実際は２－１

－１－０－６－２で０－５．０寿と２０．１－２５．０寿で予測値を

それぞれ１．３事例２．１事例上回った。ほかの階級は０．５－

３．１事例下回った。いっぽう，O２６ではY＝０．３０３９X－
０．５３０６，R＝０．７２３３（p＜０．００１）（図４）が得られ，平成

１７年度の気温を入力した結果，各階級で０．２－１．５－３．１

－４．５－５．３－６．５と予測されたが，実際は１－１－０－

１－２－２と高温で予測値を大きく下回った。

図２ 発症日気温とEHEC感染症事例数

図３ 発症日気温とO１５７感染症事例数

図４ 発症日気温とO２６感染症事例数
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４．３ 肉用牛の飼養実態とEHEC感染症事例数
１１－１６年度の市町村別の肉用牛飼養農家戸数とEHEC

感染症事例数には，正の相関関係Y＝０．０２０X＋０．７１９，
R＝０．５３７８（p＜０．００１）が認められた（図５）。この式

に平成１７年度のEHEC感染症が発生した市町村ごとの肉

用牛飼養戸数を入力し算出した結果，１－１００戸で１５事

例，１０１－２００戸で１０事例，２０１－３００戸で２４事例，４０１－

５００戸で９事例の発生が予測された。実際は，１－１００戸

で１１事例，１０１－２００戸で３事例，２０１－３００戸で４事例，

４０１－５００戸で１事例発生した。各階級で予測値を大きく

下回り，階級が上がるほど大きく乖離した。

次に肉用牛飼養頭数との相関を求めた結果，正の相関

関係Y＝０．００１６X＋０．４８３５，R＝０．６３５８（p＜０．００１）が認め

られた（図６）。この式に平成１７年度のEHEC感染症が

発生した市町村ごとの肉用牛飼養頭数を入力し算出した

ところ，１－１０００頭で１５．６事例，１００１－２０００頭で５．１事

例，２００１－３０００頭で９．２事例，３００１－４０００頭で１８．３事例，

４００１－５０００頭で８．１事例および５００１－６０００頭で９．３事例の

発生が予測された。実際は，それぞれ１０－２－２－３－

１－１事例が発生したが，各階級で予測値を大きく下回

り，階級が上がるほど大きく乖離した（表１）。

図５ １１－１６年度の市町村別肉用牛の飼養戸数

とEHEC感染症事例数

図６ １１－１６年度の市町村別肉用牛の飼養頭数

とEHEC感染症事例数

表１ 肉用牛の飼養実態とEHEC感染症発生予測値

４．４ 降雨とEHEC感染症事例数
EHEC感染症発生と降水量との相関を求めるため，１１

－１７年度のEHEC感染症事例数を降水量（１０mm間隔）

ごとに分け図７に示した。その結果，降水量と事例数に

は負の相関が認められた（図７aY＝－０．０５２９X＋
７．５７６２R＝－０．４５４８p＜０．０１）。次にO１５７とO２６それぞ

れについて解析した。O１５７事例数と降水量（図７bY＝
－０．０２３３X＋３．３４８３R＝－０．４５１８５p＜０．０１），O２６事例数

と降水量（図７cY＝－０．０２９６X＋４．２２７９R＝－０．３９５４

p＜０．０１）とともに負の相関を示し，降水量の少ないとき

に発生が集中していた。しかし，１６年度については降水

量が１００mm以上で５事例発生した（図８）。

図７ 降水量とEHEC感染症事例数

－５２－

1-100 15 11 1-1,000 15.6 10
101-200 10 3 1,001-2,000 5.1 2
201-300 24 4 2,001-3,000 9.2 2
301-400 0 0 3,001-4,000 18.3 3
401-500 9 1 4,001-5,000 8.1 1

5,001-6,000 9.3 1

a

b

c



図８ 事例ごとの気温と降水量

４．５ 菌株の遺伝子パターン

１７年度に検出されたEHEC菌株についてPFGE解析を

行った結果，O１５７の１３株中４株が他の県市で分離した

菌株とPFGEパターンが一致し，このうちの１株は平成

１１年度から県内で度々検出される株と類似していた。ま

た，他の２株は年度内の異なる事例で検出された株と一

致した。一方，O２６の７株はPFGEにより遺伝子パター

ンがすべて異なり，他の県市のものとも違っていた（表

２）。

表２ PFGEによる遺伝子パターン

５ 考 察

県内でのEHEC感染症は，平成１６年度に突出した発生

が認められたことから，感染症発生防止対策の立案が求

められた。はじめに感染症の発生要因を究明するために

１１～１６年度に発生したそれぞれの事例を様々な要因との

統計学的な解析を行った。その結果，発生には気温の上

昇が大きく関係することが統計学的にも証明できた９，１０）。

さらに，今回それぞれの結果から，１７年度の発生予測値

を求め，実際の発生件数との比較をそれぞれの要素につ

いて検討し，さらなる発生要因の究明を行った。

１７年度の主な発生事例も気温と相関して発生していた。

しかし，気温が１０寿以下での発生が５事例認められたこ

とから，気温以外の発生要因があるものと考えられ，そ

れらが発生した前後の気象状況を気象庁のホームページ

から調べ降水量に着目した。そこで，EHEC感染症発生

件数と降水量との相関性を求めると負の相関が認められ，

降水量が少ないとき発生件数が多くなる傾向を示した。

これは，O１５７およびO２６発生事例別に解析しても同様な

結果であった。すなわち，EHEC感染症の発生は気温が

高く降水量の少ない時に集中して発生することが予測さ

れた。しかし，１６年度には降水量が１００mm以上での発

生が５事例あり予測と矛盾する結果で，更なる発生要因

があることが示唆された。

宮城県と仙台市，また１６年度と１７年度の気象には大差

がないにも拘わらず，１６年度の宮城県にEHEC感染症が

多発した要因の一つと考えられる肉用牛飼養実態が重要

な役割を果たしていたものと考えられる４，５，８，９）。しかし，

平成１７年度は肉用牛の飼養頭数および飼養戸数ともに予

測値を下回り，とくに飼養頭数が多い農家を抱える市町

村でその乖離が大きかった。このことは平成１６年１１月か

ら家畜排せつ物法が施行され，肉用牛の排せつ物の管理

が強化されており，充実した監視態勢が影響したとも考

えられる。

最後に，分離された菌株のPFGE解析から考察を行っ

た。１７年度のO１５７の発生は予測値の範囲であったが，

発生事例から分離した菌株のうちの４株はPFGE解析の

結果，全国各地で検出された菌株１１，１２）と由来が同じと考

えられた。広域で発生するO１５７の原因として，流通食
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品が指摘されていることから，本県にもO１５７に汚染し

た食品が流通していた可能性が示唆された。一方，O２６
は他県分離株１１，１２）と一致する菌株あるいは年度を越えて

一致する菌株は確認されていないことから，O２６の発生

は単発で局所的な発生傾向にあると考えられた。しかも，

１７年度の発生は過去のデータを基に立てた発生予測値を

大きく下回り，１６年度の１／３で，過去６年間と比較して

も冷夏であった１５年度についで少なく，とくに登米地区

での減少が顕著であった。これは，１７年度のEHEC感染

症多発時季前から実施した感染症予防の啓発活動が功を

奏した結果と思われる。

６ まとめ

茨 平成１１－１７年度のEHEC感染症事例数と降水量と

の間に負の相関が認められたが，平成１６年度は高温

多雨で５事例が発生した。

芋 平成１１－１６年度のEHEC感染症事例数と気温，肉

用牛飼養実態との間に正の相関が認められたことを

踏まえた対策を講じた結果，平成１７年度のO１５７の
発生は予測値の範囲の１３事例であったが，O２６はそ

の約４０％の７事例に止まった。
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１ はじめに

温泉には循環式および掛け流し式の２方式がある。循

環式温泉では，ろ過器，ヘアキャッチャー，配管などの

循環系統が主に微生物の温床となり，レジオネラ属菌を

原因とするレジオネラ症の集団感染事例が多く報告され

ている１）。厚生労働省では「循環式浴槽におけるレジオ

ネラ症防止対策マニュアル」（平成１３年９月１１日）を通

知し，衛生管理の徹底が指示されている。一方，掛け流

し式は，感染事例の報告もなく，汚染源となる配管等も

備えていないため安全と思われているが，その実態につ

いては明らかにされていない。そこで掛け流し式温泉の

実態を明らかにするためレジオネラ属菌および浴槽施設

において感染の可能性がある微生物（抗酸菌，アメーバ

など）を調査して，その安全性について考察した。

２ 方 法

２．１ 対象および材料

掛け流し式温泉２２施設２２ヶ所の浴槽水を試料とした。

また，レジオネラ属菌の生活環よりぬめりにも生息して

いることが推測されたため，採取可能な注湯口，浴槽付

近のぬめりについても拭き取り，試料とした。

２．２ 検査項目

公衆浴場法および旅館業法施行細則の基準項目（レジ

オネラ属菌，大腸菌群）とWHO「Guidelinesforsaferecreational

－waterenvironments」に記載されている検査項目（大腸

菌，アメーバ，黄色ブドウ球菌，緑膿菌，抗酸菌）およ

び汚染指標として従属栄養細菌，一般細菌数を検査対象

項目とした。

２．３ 方 法

浴槽水からのレジオネラ属菌，大腸菌群，大腸菌，ア

メーバ，従属栄養細菌，一般細菌数の検出および測定は

それぞれの検査法に従った。すなわち，レジオネラ属の

検出では試料２００mLを６５００rpm３０分間遠心した後，上清

を捨て滅菌蒸留水で１mLにしたものを検体とする。こ

の検体を酸処理して１００μLをGVPC培地などに塗布して

１０日間まで培養後，分離された菌株の生化学性状の確認，

PCR，必要に応じてハイブリダイゼーションを行い，同

定した２）。抗酸菌の検出には遠心し２００倍濃縮した試液

をアルカリ処理後，２％小川培地に１００μL接種し３７℃

で８週間培養した。大腸菌，大腸菌群はコリラートを使

用し，黄色ブドウ球菌，緑膿菌の検出は食品衛生法に基

づいてＭＰＮ値を求めた。検出したレジオネラ属菌は，

国立感染症研究所の検査マニュアルに準じたPFGE（パ

ルスフィールド電気泳動法）で遺伝子解析を行った３）。

３ 結果と考察

３．１ レジオネラ属菌の分離

２２浴槽中６浴槽（２７％）から検出され，浴槽周辺のぬ

めりからは５件中２件（４０％）検出され，このうち１件

は浴槽水からもレジオネラ属菌が確認された（表１）。
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掛け流し式温泉における微生物生息状況

IsolationofMicroorganismsfromHotSpringWaterinMiyagiPrefecture

佐々木美江 田村 広子＊１ 畠山 敬

谷津 壽郎 秋山 和夫＊２

MieSASAKI，HirokoTAMURA，TakashiHATAKEYAMA
JuroYATSU，KazuoAKIYAMA

微生物の生息状況が明らかになっていない掛け流し式温泉の実態調査を実施した。対象の２２施設の浴槽水よりレジ

オネラ属菌が２７％，抗酸菌が９％，アメーバが３６％検出された。レジオネラ属菌はL.pneumophila，L.londaniensis，抗

酸菌はM.aviumとMycobacteriumsp.と同定され，レジオネラ症，非結核性抗酸菌感染症の主な起因菌であった。このよ

うに，掛け流し式温泉の約３割で安全性が確保されていない実態が明らかになったことから，更に衛生管理を徹底し

て感染事故の防止に努める必要があることが推察された。

キーワード:温泉，レジオネラ属菌，アメーバ，抗酸菌

Keywords：hotspring；Legionellasp.；amoeba；Mycobacteriumsp.
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ぬめりと浴槽水から分離した菌株（ぬめり３株，浴槽水

１３株）についてPFGEを行った結果（図１），１株を除く

１５株が同一パターンを示した。このことは，ぬめりが浴

槽汚染の一因となった可能性が示唆された。以前に実施

した循環式温泉の調査４）では約４０％の浴槽からレジオネ

ラ属菌が検出されていたが，循環式に比較して低い検出

率，少ない菌数（１０～１１０cfu／１００mL）ではあったが，

掛け流し式温泉においても，レジオネラ属菌が検出され，

レジオネラ症に感染する可能性もあることが明らかと

なった。しかも掛け流し式温泉においても汚染源と考え

られたぬめりの除去がレジオネラ属菌の汚染防止に有効

であると思われた。

さらに，今回の調査で検出されレジオネラ属菌は

Legionellalondaniesis，L.pneumophilaの順に多く，循環

式温泉では，約９０％がL.pneumophilaと分離菌種に差が

みられた。これは，循環という環境がL.pneumophilaの
増殖する場として適していることが推測されたが，今後

これについて検討することが重要であると思われた。

表１ レジオネラ属菌の分離状況

図１ PFGＥ解析

３．２ 抗酸菌の分離

２２浴槽中２浴槽（９％）から非結核性抗酸菌である

MycobacteriumscrofulaceumおよびM.aviumがそれぞれ検

出された。いずれも檜の浴槽から分離され，同時にア

メーバも検出された（表２）。抗酸菌はレジオネラ属菌

と同様に細胞寄生性という特徴を有するためと考えられ

た（図３）。

近年，国内において２４時間風呂から非結核性抗酸菌

M.aviumに感染したとみられる事例も報告５）もあり，今

回の成績から，県内の温泉でも注意が必要と考えられた。

３．３ アメーバ

２２浴槽中８浴槽（３６％）から３から１１０PFU／１００mL
のアメーバが分離された。分離されたアメーバはレジオ

ネラ属菌の宿主となるHartmanellaやNaegleriaが大半を

占めていた。アメーバが検出された８浴槽の材質は，タ

イル２浴槽，コンクリート１，石１，檜４で，すべての

檜の浴槽からはアメーバが分離された（表２）。檜の浴

槽は，他の材質と比較して表面が粗く，またアメーバが

定着しやすく，清掃も行き届かないためにアメーバの分

離率が高くなったと推測された。

表２ 抗酸菌とアメーバ分離状況

３．４ その他の微生物検出状況

レジオネラ属菌，抗酸菌，アメーバ以外の微生物の検

出状況を図２に示した。

浴槽水の水質基準は，大腸菌群が１個／mL未満，レ
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ジオネラ属菌が検出されないことと定められている。今

回，大腸菌群が基準値を超えた施設は７施設で，大腸菌

は４施設から検出された。レジオネラ属菌と比較しても

除菌しやすい菌であることから，衛生管理が徹底されて

いないことが疑われた。

また，食中毒の原因菌ともなる黄色ブドウ球菌が７施

設，化膿した傷口から検出される緑膿菌が４施設から分

離され，浴槽水からの感染も示唆された。このほか汚染

指標として計測した一般細菌数は多いところで１０４CFU
／mL，従属栄養細菌は１０６CFU／mL検出され，アメー

バの餌となるこれらの細菌が増加するとレジオネラ属菌

や抗酸菌が検出される傾向がみられたことから，これら

の細菌を増殖させないようにすることが重要と考えられ

た。

図２ 微生物検出状況

４ まとめ

今回の調査で掛け流し式温泉においても様々な微生物

が検出されることが確認され，浴槽周辺のぬめりが汚染

の一因であることが再確認された。更に，循環式温泉と

同様に感染の危険性はあると考えられるため，衛生管理

を徹底して感染事故の防止に努める必要がある。
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１ はじめに

国民の健康保護最優先を目的とする，農薬，動物用医

薬品及び飼料添加物についてのポジティブリスト制が平

成１８年５月２９日から施行され，加工食品を含む全ての食

品を対象として，７９９種類の農薬等の残留基準が設定さ

れた。また，基準設定のない農薬等については，一律基

準の０．０１ppmが適用されるため，農薬数の増加，検出下

限値の低減及び農薬の正確な同定等，分析者にとっては

技術面，精神面での負担増となっている。

Anastassiades.M２）らは，約４０年間に各国で開発検討さ

れてきた残留農薬の一斉分析法について概略を述べると

共に，迅速・簡便な一斉分析法を報告しており，迅速，

簡便，安価，安全，小型化，効率化３）が残留農薬一斉分

析における現在のキーワードとなっている。

このような状況下，当所では，抽出液の精製に強陰イ

オン交換カラム及び弱陰イオン交換カラムを使用する方

法４，５）を基に，平成１０年度からアセトニトリル抽出及び

SAX／PSAカラム精製をベースとした種々の検討６－１２）を

行って来た。

今回，既報１）の残留農薬一斉分析法を使用し，GC／

MS対象９６農薬（異性体等含９８），LC／MS／MS分析対象２０農

薬（異性体含２１）について，追加適用の可能性の検討を

行うと共に，りんご等，糖類及び有機酸を多く含有する

果実等の分析については，カラム劣化及び分析機器の感

度低下を改善するため，更に分析方法に改良を加え，操

作の簡便・迅速化と回収率の向上を図った。

また，一律基準適用により，農薬の同定を確実にする

ことが必要となるため，GC／MS／MSを使用した農薬擬

似ピークの同定に検討を加えたので報告する。

２ 方 法

２．１ 使用機器及び測定条件

標準添加回収試験に使用したGC／MS及びLC／MS／MS
の測定条件等は，既報１）のとおり。ただし，GC／MS注
入量は２μl，LC／MS／MS注入量は５μlとした。

２．２ 追加農薬の検討

改良型一斉分析法により，１１６農薬（異性体含１１９）の

標準添加回収試験（n＝３）を行った。対象農薬は，表

２に示す１１１農薬（異性体含，GC／MS：９８，LC／MS／
MS：１３）にベンスルタップ，クロリムロンエチル，

フェルバム，ベンタゾン，フェンヘキサミド，フラザス

ルフロン，トリクラミドのいずれもLC／MS／MS対象の

７農薬である。対象品目は，にんじん，きゅうり，だい

こん，冷凍いんげん，はくさい，ほうれん草，ブロッコ

リー，レタス，キウィフルーツ，グレープフルーツ，り

んごの１１品目で実施した。標準品の添加量は，一律基準

を念頭に０．０１ppm（試験品２０gに各農薬２００ng，ただし，

きゅうり及びにんじん：０．０２ppm，ブロッコリー及びレ

－５８－

改良型一斉分析法の追加農薬への適用とGC／MS／MS
分析による検出農薬の同定

ApplicationofTheImprovedMultiresiduePesticideMethod
toNewlyAddedPesticidesandIdentificationofTheseUsingGC／MS／MS

氏家 愛子 栁田 則明

AikoUJIIE，NoriakiYANAGITA

昨年度報告１）した残留農薬一斉分析法（以下改良型一斉分析法）を使用し，１１６農薬（異性体等含１１９）について，

追加適用の可能性の検討を行った結果，１０９農薬（異性体等含１１２）の追加適用をすることができ，現行分析対象農薬

と併せ２９０農薬（異性体等含３１４）の分析が可能となった。また，糖類及び有機酸を多く含有する果実類の分析につい

ては，カラム劣化及び分析機器の感度低下を改善するため，０．１M－NaHCO３でpHを中性付近に調整した後，食塩を１２g
加え，改良型一斉分析法で試料調製することにより，標準添加回収率の向上と機器分析上の問題点を解決することが

できた。また，にんじん分析において検出された，アセフェート及びイソプロカルブの擬似ピークについて，GC／MS
／MSによる同定・定量条件の検討を加えた結果，農薬の同定・定量を確実にするためには，プリカーサーイオン／プ

ロダクトイオン対が２対以上必要であることが確認された。

キーワード：残留農薬多成分一斉分析法；GC/MS；LC/MS/MS；GC/MS/MS；精製

Keywords：MultiresiduePesticideMethod；GC/MS；LC／MS／MS；GC/MS/MS；Cleanup



タス：０．０２ppm～０．１２ppm）とした。GC／MS測定では，

SCAN分析での低感度農薬はSIM分析によった。結果の

評価は，一斉分析で添加量が０．０１ppmと低濃度であるこ

とを考慮し，回収率が６０～１４０％，CVが２０％以内である

ことを条件とした。

２．３ 糖及び有機酸を多く含む果実類の分析法検討

ホモジナイズした試験品のpHを，０．１M－NaHCO３

（１０ml～３０ml）と精製水（２０ml～０ml：２液合計で３０ml）
で６～７に調整後，食塩を１２g添加し，以下，改良型一

斉分析法と同様に抽出・精製を行った。アセトニトリル

抽出液を濃縮乾固する際，無水Na２SO４で１５分脱水して

も水が若干残るため，アセトニトリル３mlを加え共沸

乾固した。

２．４ MS／MS分析による農薬の同定
にんじんのGC／MS分析において，アセフェート及び

イソプロカルブの保持時間に，標準品とSCANスペクト

ルは異なるが，同じ定量イオン，確認イオン（３イオ

ン）を持つ大きなピークが検出された。このピーク中に

上記２農薬が含有されている場合，GC／MSでの定性・

定量は不可能であったため，LC／MS／MS及びGC／MS／
MSにより，表１に示す分析条件で検討を行った。

３ 結 果

３．１ 追加農薬検討結果

標準添加回収試験結果を表２に示す。GC／MS－SCAN
測定及び感度の低い農薬を対象としたGC／MS－SIM測定

では，いずれかの品目で回収率が６０％～１４０％の範囲を

逸脱したものがあったものの，対象とした９８農薬（異性

体等含）全部で，良好な回収率が得られた。LC／MS／
MS分析ではベンスルタップ，クロリムロンエチル，

フェルバム，ベンタゾン，フェンヘキサミド，フラザス

ルフロン，トリクラミドの７農薬が，対象とした全ての

品目で回収率が低く適用できなかった。ベンタゾン及び

フラザスルフロンは，試料から抽出されるものの，最終

溶解溶媒をメタノールにするため，この段階で溶解せず

に回収率が低下したものと考えられた。

この結果，現行農薬を含めた２９０農薬（異性体等含

３１４）をGC／MS－SCAN，GC／MS－SIM及 びLC／MS／MS－
MRMの３メソッドで測定することにより，２９０農薬全て

の検出下限値を試料換算濃度で０．００５ppmとすることが

可能であった。

３．２ 糖及び有機酸を多く含む果実類の分析法検討結果

糖分や有機酸含有量の多いりんご，キウィフルーツ，

グレープフルーツは，改良型一斉分析法で試料調製をし，

GC／MSで測定を行うと，抽出液中のマトリックスによ

り，カラム劣化や注入口の汚れによるGC／MS感度低下

を引き起こす。また，クロマトグラム上でも，大きな妨

害ピークがあるとその後のピークのリテンションタイム

に遅れが生ずる場合もある。これらを改善するため，均

一化した試料を２０g分取後，０．１M－NaHCO３を１０ml～

３０mlでpHを中性付近に調整し，０．１M－NaHCO３と精製水

の合計が３０mlとなるように精製水を加えた後，食塩を

１２g入れて，アセトニトリル抽出以下の行程を，改良型

一斉分析法により行った。この結果，液液分配による洗

浄効果も得られ，キウィフルーツについて，図１のpH
調整有無別トータルイオンクロマトグラム（以下TIC，
GC／MS－SCAN）を比較すると，pH調整を行った方に，

顕著な精製効果が認められた。この方法により，カラム

の劣化やリテンションタイムの遅れ等，カラム分離での

妨害を減少することができた。

また，図２に示すように，昨年度までの１８１農薬を対

象に，pH調整後，改良型一斉分析法で標準添加回収試

験を行った結果，特に，キウィフルーツでの回収率向上

が顕著であった。追加農薬についても，このpH調整後

の改良型一斉分析法で行った，グレープフルーツ，キ

ウィーフルーツ及びりんごの標準添加回収試験結果は，

表２に示すとおり良好な結果が得られた。

３．３ MS／MS分析による農薬の同定
にんじんのGC／MS－SCAN測定において，図３に示す

とおり，アセフェート及びイソプロカルブと同じ保持時

間に，同じ定量イオン及び確認イオン（３イオン）を持

つ大きなピークが検出された（以下擬似ピークと略す）。

定量イオンと確認イオンの比率が標準物質のそれとは違

うが，このピークの中にアセフェート及びイソプロカル

ブが混在しているかどうか，GC条件の変更では確認す

ることができなかった。検出されたピークについて，ラ

イブラリ検索により，アセフェートの保持時間のピーク

はCaryophyllene，イソプロカルブの保持時間のピークは

α－Caryophylleneと推定されたが，この成分により２農
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表１ 分析条件

図１ pH調製の有無によるGC／MS－SCANTIC
（キウィフルーツ）



薬の検出が妨害されるため，表１に示す条件で標準溶液

１００ng／ml，にんじん試料溶液，にんじん試料溶液に標

準溶液を添加したもの（全体濃度として１００ng／mlにな

るように添加）について，プロダクトイオンのSCAN分
析を行った。この結果，アセフェート及びイソプロカル

ブとにんじん擬似ピークを分離することができ，擬似

ピーク中にはアセフェート及びイソプロカルブは存在し

ていないことがわかった（図４－１～図４－３）。

しかし，プロダクトイオンのSCAN分析でピークを分

離できない場合，GC／MS／MS－MRM分析では，アセ

フェートの擬似ピークは，１３６→４２には開裂せず１３６→９４

に開裂する組成であったため，同定するには１３６／９４だ

けでは不十分であり，１３６／４２と両方の確認が必要と考

えられた。イソプロカルブの擬似ピークは１２１／７７，１２１

／９３，１３６／９３，１３６／１２１の４つのイオン対全てが検出さ

れており，アセフェートと同様，２つ以上の確認イオン

とその比率が同定の条件と考えられた。また，LC／MS／
MS分析では，ソフトイオン化により［M＋H＋］イオン

をプレカーサーイオンとすることができるため，GC／

MS／MSが，強度の高い開裂イオンをプレカーサーイオ

ンとするのに比べ選択性が高い。アセフェートを目的と

した１８４．１／１４３．０イオン対測定ではにんじん試料溶液に

ピークは出ず，イソプロカルブを目的とした１９４．１／

９５．０イオン対測定でも保持時間にはピークは検出されな

かった。

４ まとめ

昨年度報告１）した残留農薬一斉分析法（以下改良型一

斉分析法）を使用し，GC／MS対象９６農薬（異性体等含

９８），LC／MS／MS分析対象２０農薬（異性体含２１）につい

て，追加適用の可能性の検討を行った結果，１０９農薬

（異性体等含１１２）の追加適用をすることができた。こ

の結果，GC／MS－SCAN測定，GC／MS－SIM測定及びLC
／MS／MS－MRM測定（２メソッド）の４メソッドを使

用することで，現行分析農薬数と併せ２９０農薬（異性体

等含３１４）について，一斉分析が可能となった。検出下

限値は，全ての農薬で０．００５ppmを確保することができ

た。また，糖類及び有機酸を多く含有する果実類の分析

については，カラム劣化及び分析機器の感度低下を改善

－６０－

図２ pH調製の有無による標準添加回収率（キウィフルーツ）

図４－１ プレカーサーイオン１３６のプロダク

トイオンTIC（アセフェート）

図４－２ プレカーサーイオン１３６のプロダク

トイオンTIC（イソプロカルブ）

図４－３ プレカーサーイオン１２１のプロダク

トイオンTIC（イソプロカルブ）

図３ GC／MS－SCANTIC（にんじん）



するため，０．１M－NaHCO３でpHを中性付近に調整した後，

食塩を１２g加え，改良型一斉分析法で試料調製すること

により，標準添加回収率の向上と機器分析上の問題点を

解決することができた。

また，にんじん分析において検出されたアセフェート

及びイソプロカルブの擬似ピークについて，GC／MS－
SCAN測定でのGC条件を変更しても擬似ピークが大き

すぎて，アセフェート及びイソプロカルブを分離するこ

とができない状況であった。GC／MS／MSによる同定・

定量条件の検討を加えた結果，プロダクトイオンの

SCAN測定により，ピークの分離は可能であったが，直

接GC／MS／MS－MRM測定をする場合，農薬の同定・定

量を確実にするためには，プリカーサーイオン／プロダ

クトイオン対が２対以上必要であることが確認された。
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表２ 追加農薬の標準添加回収試験結果（－１）



－６２－

表２ 追加農薬の標準添加回収試験結果（－２）



１ はじめに

国民の健康の保護を図ることを目的とした「食品衛生

法等の一部を改正する法律」（平成１５年５月３０日公布）

により，食品中に残留する農薬等に関し，いわゆるポジ

ティブリスト制が平成１８年５月２９日から施行されるが，

残留動物用医薬品については，新たに約２００物質につい

て残留基準が設定される（現行の残留基準は３３物質）。

これにより各都道府県では，迅速に多くの物質を検査す

ることが必要になるとともに，多くの物質について定量

値を求めることが要求される。

当部では，高速液体クロマトグラフ（HPLC）分析に

よる残留動物用医薬品検査を担当しており，平成１２年度

からは前処理法にメタリン酸・有機溶媒混液による方法１）

を採用２）３）し，平成１６年度には食肉を対象とした行政検

査（モニタリング）において１８物質の検査が可能となっ

た。しかし，HPLC分析はマトリックスの影響を受けや

すく，測定精度に問題があるため，HPLC分析で検出さ

れた場合は，高速液体クロマトグラフ／質量分析計

（LC／MS）またはLC／MS／MSによる確認検査を行なう

ことが要求されている。当部においても，LC／MSによ

る分析に移行することにより，上記問題点を解決し，検

査物質数の増加を図る必要がある。

一方，四重極LC／MSの選択イオンモニタリング（SIM）

モード分析は高感度かつ定量性に優れた分析法として，

動物用医薬品の分析にも利用されている４）。しかし，

SIM測定は極性が類似の物質を一斉分析する場合，感度

が低下することがある。そこで，一般的に用いられてい

るオクタデシルシリカゲル（ODS）カラムに加えて，カ

ルバモイル基化学結合型シリカゲル（Amide）カラムを

用いた一斉分析法の有効性を検討したので報告する。

２ 方 法

２．１ 試料および試薬

試料は宮城県内で市販されている鶏肉・豚肉・牛肉を

用いた。

標準品は合成抗菌剤２７種，抗生物質２種，寄生虫駆除

剤９種，ホルモン剤３種を使用した。

２．２ 装置および測定条件

LC／MSは，Agilent製１１００シリーズLC／MSDを使用し，

LC／MS測定条件は表１，グラジエント条件は表２，物

質毎のMS条件およびグループ化条件は表３に示した。

２．３ 検量線の作成

各標準品の２，１０，２０，１００，２００および１０００ng／ml
混合溶液を調製し，さらに測定対象マトリックスで２倍

希釈した標準混合溶液を用いて検量線を作成した。定量

下限値は低濃度標準溶液（１～５０ng／ml）による５回

繰返し測定時の標準偏差の１０倍から求めた。
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食肉中の残留動物用医薬品のLC／MSによる一斉分析

SimultaneousDeterminationofResidualVeterinaryDrugsinMeatbyLiquid
Chromatography/MassSpectrometry

遠藤美砂子 山内 一成＊１ 氏家 愛子

栁田 則明

MisakoTAGIRI-ENDO，KazushigeYAMANOUCHI，AikoUJIIE
NoriakiYANAGITA

平成１８年度のポジティブリスト制導入に向けて，平成１６年度までの検査対象動物用医薬品数１８物質（HPLC分析）

を４１物質に増やし，LC／MSによる分析法の検討を行なった。前処理法にはアセトニトリル抽出法を採用し，カラム

はODSおよびAmideカラムを用いた。一斉分析の評価基準として回収率が６０～１４０％，相対標準偏差が２０％以内であ

ることを条件とした場合，本法により鶏肉中３３，豚肉中３６，牛肉中３３物質の動物用医薬品の分析が可能となった。本

分析法を利用して鶏肉・豚肉・牛肉合計１６検体を検査した結果，いずれの検体からも動物用医薬品は検出されなかっ

た。

キーワード:動物用医薬品;残留分析;高速液体クロマトグラフィー／質量分析；食肉

Keywords：veterinarydrugs;residualanalysis；LC／MS；meat
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２．４ 試験溶液の調製および標準添加

メタリン酸・有機溶媒混液法１）は操作が繁雑であるこ

とから，操作が簡便で除蛋白効果の高いアセトニトリル

抽出法５）を採用した（図１）。標準添加試料は，試料換

算で０．１ppm，溶液濃度として１００ng／mlとなるように調

製した。

２．５ 平成１７年度残留動物用医薬品検査

平成１７年度に保健所で買上した食肉３種１６検体につい

て，本一斉分析法による残留実態調査を行った。

図１ 試験溶液の調製方法

３ 結果および考察

３．１ MS条件の検討

動物用医薬品４１物質それぞれについて，フローイジェ

クション分析（FIA）によるスキャン測定により，SIM
イオンの決定およびネブライザー圧力，乾燥ガス圧力・

温度，キャピラリー電圧，フラグメンター電圧の検討を

行った。移動相は水系溶媒としてギ酸，酢酸，ギ酸アン

モニウム，酢酸アンモニウムを，有機溶媒としてアセト

ニトリル，メタノールを用いて検討し，流速は０．２ml，
水系溶媒：有機溶媒＝１：１とした。移動相として，

０．０２～０．２％ギ酸とアセトニトリルを用いると多くの物

質で最も強いイオン強度が得られた。定量用SIMイオン

は，［M＋H］＋でのモニタリングが３３物質，［M＋２H］２＋

が１物質，［M－H］－が７物質となった。このうち，LC
の条件として最適であった０．１％ギ酸を用いた場合のMS
条件を表１および表３に示した。

３．２ ODSカラムを用いたLC条件の検討

４１物質をODSカラムにより分離検出する条件を検討し

た。移動相は０．０２～０．２％ギ酸とアセトニトリルのグラ

ジェントを用いて検討した。表１および表２の条件で，

最も良好な分離が認められた。しかし，２０物質が保持時

間３～１６分にまとまって溶出するため（表４），定量下

限値が大きくなる傾向が認められた。

－６４－

表１ LC／MS測定条件

表２ グラジェント条件

表３ 物質毎のMS条件およびグループ化条件



表４ SIMのグループ化（ODS）

３．３ Amideカラムを用いたLC条件の検討

次にODSカラムと同様に，ギ酸／アセトニトル系を用

いて分析することが可能な順相分配系Amideカラムを使

用した場合の分析条件を検討した。ODSカラムで保持時

間３～１６分に溶出する７物質をAmideカラムで分析した

ところ，４物質で感度の向上が認められた（図２）。特

に現行の残留基準値が０．０１ppm（牛，豚，鶏の筋肉等）

であるレバミゾールで，試料換算０．００５ppm（基準値の

１／２）の定量下限値が得られるようになった。両カラ

ムで分析したレバミゾールのSIMクロマトグラムを図３

に示した。ピーク形状が改善されたため，マトリックス

との分離が可能となり，感度が大幅に増加した。定量下

限値などを考慮し，７物質についてAmideカラムで分析

することとした。測定条件は表１～３に示した。

表５ 添加回収試験結果

３．４ 添加回収試験

鶏肉・豚肉・牛肉を試料とした場合の添加回収試験の

結果を表５に示した。測定にあたり，絶対検量線法では

一定の真度が得られなかったので，測定対象マトリック

スで２倍希釈した標準溶液を用いて検量線を作成し，回

収率を求めた。セフチオフル，デコキネート，２－キノ

キサリンカルボン酸の３物質については，いずれの品目

でも回収率が６０％未満であった。

３．５ 試料マトリックスの影響

生産地・部位等の異なる鶏肉・豚肉・牛肉について，

それぞれ５～６検体を本一斉分析法により分析した。本

分析条件のみで判定不能な疑似ピークが表６に示す頻度

で出現したため，１～２種の確認用SIMイオンを追加し

て再測定し，同定を試みた。その結果，全ての試料にお

いて定量限界値を超える動物用医薬品は検出されなかっ

た。鶏肉ではスルファジアジンが，豚肉ではダノフロキ

サシンおよびオルメトプリムがすべての検体で疑似ピー

クを出現させた。動物試料はマトリックスの影響が大き

く，LC／MS分析であってもその影響を完全に排除する

ことはできなかったが，確認用SIMイオンで再分析して，

SIMイオンの強度比を標準品と比較することで同定が可

能であった。
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図２ ODSカラムおよびAmideカラム使用時の感度比較

（豚肉をマトリックスとした５０ng／ml標準溶液）

図３ 鶏肉マトリックスを含む５０ng／ml標準溶液のSIM
（MW＝２０５）クロマトグラム



表６ 試料測定時における疑似ピークの出現頻度

４ まとめ

茨 ポジティブリスト制度導入に向け，平成１６年度ま

での検査対象動物用医薬品数１８物質を４１物質に増や

し，LC／MSによる分析法の検討を行なった。前処

理法にはアセトニトリル抽出法を採用した。

芋 一般的に使用される逆相系ODSカラムの他に，順

相系のカラムを併用して分析することで，感度が大

幅に改善される物質があった。

鰯 MS分析では試料マトリックスの影響によりイオ

ン化が促進／妨害され，絶対検量線法では一定の真

度が得られないため，標準添加法が有効であった。

允 スクリーニング分析の評価基準として回収率が６０

～１４０％，相対標準偏差が２０％以内であることを条

件とした場合，本法により鶏肉中３３，豚肉中３６，牛

肉中３３物質の動物用医薬品の一斉分析が可能となっ

た。

印 検出された場合の確認方法として１～２種の確認

用SIMイオンを分析することで，同定が可能であっ

た。
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１ はじめに

平成１３年４月より，厚生労働省は食物アレルギーによ

る健康危害を回避するため特定原材料５品目（卵，乳，

小麦，そば，落花生）について食品への表示を義務づけ，

検査法については，翌年１１月に「アレルギー物質を含む

食品の検査法について」１）（以下従来法）を通知した。

しかし，容器包装詰加圧加熱殺菌食品や焼菓子等加熱及

び加圧加熱加工した食品は，タンパクの熱変性等により

検出が困難であり，そのため偽陰性リストに挙げられて

いる。平成１６年度に当部で検討した結果２）も渡邊等の報

告３）でも同様の結果であった。

平成１７年１０月に「アレルギー物質を含む食品の検査法

について（一部改正）」４）が通知され，加熱加工品の抽出

率が改善された改良法が加わった。

そこで，アレルゲンを小麦に想定し，模擬試料を作成

し従来法と改良法について比較検討を行い若干の知見を

得たので報告する。また，流通品について実態調査も

行ったので併せて報告する。

２ 方 法

２．１ 試 料

１）模擬試料Ⅰ

コーンフラワーに小麦粉を２％添加し，その後コーン

フラワーで段階希釈し２００，１２５，１００，５０，１０μg／gと
したものを模擬試料Ⅰとした。

２）模擬試料Ⅱ

小麦粉を１％加えたとうもろこし菓子の生地を作り，

これを用い加熱温度を変え２０分焼成し焼菓子を作成した。

その後，オスターブレンダーで十分粉砕し，模擬試料Ⅱ

とした。

３）模擬試料Ⅲ

マッシュポテト及びトマトピューレに小麦粉を１％添

加しミキサー等で十分混和後，その一部をオートクレー

ブにより１２１℃，１．２kgf／哀，２０分加圧加熱したものを

模擬試料Ⅲとした。

４）その他の試料

原材料に小麦表示のない加工食品２０件，小麦表示のあ

る加工食品１件合計２１件について市販品を購入し，ミル

サーで粉砕し均一にしたものを試料とした。

２．２ 試 薬

（ELISA用）

従来法

・FASTKITエライザシリーズ 小麦（日本ハム㈱）

（以下FASTキット）

・特定原材料測定キット 小麦グリアジン（㈱森永

生科学研究所）（以下グリアジンキット）

改良法

・FASTKITエライザVer.Ⅱシリーズ 小麦（日本ハ

ム㈱）（以下FASTVer.Ⅱキット）

・モリナガFASPEK特定原材料測定キット 小麦グ

リアジン（㈱森永生科学研究所）（以下FASPEKキッ

ト）
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アレルギー物質（小麦）を含む食品の検知法について

TheMethodofDetectingtheFoodContainingAllergen（Wheat）

曽根美千代 手代木年彦＊１ 栁田 則明

MichiyoSONE，ToshihikoTESHIROGI，NoriakiYANAGITA

平成１７年１０月に追加された改良法は，加熱加工品および加圧加熱加工品の検出に非常に有効であった。しかし，改

良法で示されたFASPEKキットは混入量に比べ実測値が高値になる傾向があり，偽陽性検体が増加する可能性が示唆

された。また，加圧加熱食品の定性PCRによる確認試験は，加工工程におけるDNAの分解によりDNAの検出が困難

となりスクリーニング結果と一致しない場合がある。流通品の実態調査でスクリーニング陽性だった２食品は、改良

法キット間の測定値が相違しており，確認試験での陰性結果からこれらは試料マトリックスによる偽陽性反応と思わ

れた。その他１９食品については表示と一致した。

キーワード:アレルギー食品；小麦；ELISA；改良法

Keywords：Allergyfood；Wheat；ELISA；Improvedmethod
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（定性PCR用）

・Genomic－Tip２０／G（QIAGEN）
・GenomicDNAbufferSet（QIAGEN）
・α－アミラーゼ（SIGMA）
・ProteinaseK（QIAGEN）
・AmpliTaqGold＆10×bufferwithdNTP（Applied
Biosystems）

・アレルゲンチェッカー小麦（オリエンタル酵母工

業㈱）

（その他）

・試薬特級

２．３ 機 器

・ホモジナイザー：ミルサー，ミキサー，フード

カッター，オスターブレンダー

・マイクロプレートリーダー：モデル６８０（BIO－
RAD社製）

・サーマルサイクラー：GeneAmp９７００（Applied
Biosystems）

２．４ 分析方法

スクリーニング試験における試料からの抽出，ELISA
法については通知法４）に従い，２ウェル並行で行った。

なお，模擬試料については１検体につき２点並行で抽出

した。ELISA法で測定した小麦タンパク濃度に試料及び

抽出液の希釈倍率を乗じ，食品採取重量当たりの小麦タ

ンパク量を求めた。模擬試料Ⅱについては，焼成前後の

重量を測定し，それにより補正した値を小麦タンパク量

とした。

確認試験の定性PCRは，DNA抽出にはイオン交換樹

脂タイプキット（Genomic－tipキット）を用い，その他

は通知法４）に従い行った。

３ 結果及び考察

３．１ 改良キットの特性

小麦粉を添加した模擬試料Ⅰを用い，添加量と実際の

測定値を比較し，キットの特性を確認した。小麦粉添加

量と小麦タンパク量との相関を図１に実測値を表１に示

す。

従来法と改良法とも小麦粉の添加量に比例し良好な相

関が得られた。従来法の２キットは同様の測定値を示し，

改良法のFASPEKキットの測定値はFASTVer.Ⅱキットの

約１．５倍であった。

使用した小麦粉の成分表示によるタンパク量は８g／
１００gであり，これをもとに小麦タンパク量を想定すると

小麦粉１００μg／g添加試料のタンパク量は８μg／gとな

る。そこで，小麦粉１００μg／g添加試料の回収率を求め

ると，従来法のFASTキットで６４％，グリアジンキット

で７０％となった。改良法については，FASTVer.Ⅱキット

で１３０％，FASPEKキットで１９４％となり，FASPEKキッ

トで高値となった。判定値の１０μg／gとなる小麦粉１２５

μg／g添加試料の測定値はFASTVer.Ⅱで１１．２μg／g（回

収率１１２％），FASPEKキットで１７．１μg／g（１７１％）と

なり，同様であった。（表１）

森永生科学研究所ホームページの測定データを表２に

示す。日本食品標準成分表５）による薄力粉のタンパク量

は１等 で８．０g／１００g（８０，０００μg／g），２等 で８．８g／１００g
（８８，０００μg／g）である。これをもとに表２のFASPEK
キットの薄力粉の回収率を求めると１等で２２１％，２等

で２０１％となり，模擬試料Ⅰの測定結果はこれと同様で

ある。このようにFASPEKキットは，添加量に対し高値

になる傾向が見られ，判定値付近では注意が必要であり，

同キットによる測定では偽陽性検体が増加するのではな

いかと思われた。
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図１ 小麦粉添加量と実測値の相関

表１ 模擬試料Ⅰによる小麦タンパク定量結果

表２ メーカーによる小麦タンパク測定例



３．２ 加熱による影響

３．２．１ 加熱温度による影響

焼菓子を想定した模擬試料Ⅱを用い，加熱温度を変え，

加熱による測定値の影響について検討を行った。焼菓子

生地の小麦タンパク量の実測値を１００％としたときの測

定値の変化を図２に実測値を表３に示した。

従来法のFASTキットは，加熱により減少し，１８０寿で

４μg／gと生地の小麦タンパク量に対し０．８％まで減少

し陰性判定となった。グリアジンキットは，FASTキッ

トに比べ緩やかに減少している。これらは，タンパクの

熱変性や他のタンパクとの結合により小麦タンパクが抽

出液に可溶化せず，検出が困難になっているためと考え

られる。

一方改良法のFASTVer.Ⅱキットは，生地の小麦タンパ

ク量に対し１３０寿で１０１．１％，１５０寿で８７．０％と１５０寿付近

までは大幅な減少は見られない。FASPEKキットは，１３０

寿で１２２．１％，１５０寿で１２６．３％と逆に増加傾向にあった。

改良法の抽出液には，タンパクの可溶化のために界面

活性剤のSDSと還元剤のβ－メルカプトエタノールが加

わっており３），それにより抽出率が改善されている。ま

た，変性タンパクに対する抗体も加わったポリクロナー

ル抗体用いたことも検出率を上昇させている。

３．２．２ 加圧加熱による影響

図３にオートクレーブ処理前後の模擬試料Ⅲの小麦タ

ンパク量の測定結果を示す。

従来法では，オートクレーブ処理により小麦タンパク

が加熱変性し，測定値は著しく減少している。特にマッ

シュポテトで顕著であった。

一方，改良法のFASTVer.Ⅱキットでは，マッシュポテ

トで処理前の小麦タンパク量の９７．８％，トマトピューレ

で９９．７％，FASPEKキットでは，マッシュポテトで

９５．４％，トマトピューレで１０９．４％と測定値は処理前後

で同等であり，加圧加熱加工による影響は認められな

かった。

３．３ 定性PCRによる確認試験

図４に模擬試料Ⅱ，Ⅲの定性PCR（小麦）の結果を示す。

焼菓子である模擬試料Ⅱでは加熱温度１５０寿，１８０寿に

おいても小麦由来DNAは確認できた。レトルト食品を

想定した模擬試料Ⅲについては，マッシュポテトは小麦

由来を確認できたが，トマトピューレは小麦由来DNA
は確認できず，また，植物由来DNAの検出バンドも非

常に薄かった。水分含有量の多い試料ではオートクレー

ブ処理でDNAの分解がより進んでいることがわかる。

食品衛生法の容器包装詰加圧加熱殺菌食品の製造基準

では，「中心部の温度を１２０寿で４分間加熱する方法また

はこれと同等以上の効力を有する方法であること」と

なっている。

また，改良法では抽出液の改良により加熱変性タンパ

クが検出可能となり，容器包装詰加圧加熱殺菌食品およ

びレトルトパウチ製品が偽陰性リストから除かれている。

前述のように，試料によってはオートクレーブ処理で

DNAが分解され目的DNAが検出できないものがあり，
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図２ 加熱による測定値への影響 図３ 加圧加熱による測定値への影響

図４ 定性PCRによる確認試験結果（小麦）

表３ 模擬試料Ⅱによる小麦タンパク定量結果



実際に原材料を使用していてもスクリーニング試験と確

認試験が不一致の場合があると推定される。これらの加

工食品では製造記録確認が非常に重要となり最終判定に

は十分注意が必要である。

３．４ 実態調査

表４は，試買検査における流通品の実態調査結果であ

る。原材料に小麦表示のない加工食品２０件（菓子７件，

ベビーフード８件，調味料等５件），小麦表示のある加

工食品１件（レトルト食品）合計２１件について改良法に

よりスクリーニング検査を実施した。

原材料表示のない試料で小麦タンパクを定量下限値

０．６４μg／g以上検出したものは，FASTVer.Ⅱキットで

No.１，３，４の焼菓子類とNo.１６，１７のカレールウであっ

た。一方，FASPEKキットではNo.１，２，３，４，６の

焼菓子類とNo.１６，１７のカレールウであった。

No.３，４，１６，１７の測定値は２キット間でほぼ同様

の値を示した。No.３には，偽陽性食品である“ひえ”

が，同様にNo.１６には“オーツ麦”が入っており，これ

らによる偽陽性反応であると思われた。同様にNo.２，４，

１７についても，FASTVer.ⅡキットでND～１．７μg／g，
FASPEKキットで０．７～１．８μg／gと低濃度であり，非特

異反応であると思われた。これらは，スクリーニング結

果は陰性であり，表示と一致した。

しかし，FASPEKキットでNo.１が１３．６μg／g，No.６
が１７．８μg／gと判定値の１０μg／gを超過しスクリーニン

グ陽性となり，一方，FASTVer.Ⅱキットでは０．８μg／g，
NDと測定値は乖離した。原材料に表示がなくスクリー

ニング陽性だったNo.１のせんべいとNo.６の米菓につい

て定性PCRを実施した結果，小麦由来DNAは検出しな

かった。

改良法の抽出液は両キットとも同一組成であり，抽出

法も同様であることから抽出効率に差はない。また，前

述の模擬試料による検討結果から同一検体において２つ

の改良法の測定値に大きな相違は認められない。

今回のNo.１とNo.６については，スクリーニング検査

の２キット間の値が相違しており，また，定性PCRの結

果が陰性であることからこれらは試料マトリックスによ

る偽陽性反応であると思われた。これらは米を使った焼

菓子であるが，FASPEKキットでは米は偽陽性食品に含

まれていない。しかし，加熱加工することにより小麦タ

ンパクと類似の活性点ができELISA法で偽陽性反応を引

き起こしたのではないかと思われた。原材料表示のあっ

たNo.２１は両キットとも２０μg／g以上検出し陽性判定と

なり，表示と一致した。

－７０－

表４ 実態調査結果



４ まとめ

１）改良法は抽出効率が上がり回収率も上昇したが，

FASPEKキットは混入量に対し高値になる傾向が見

られた。

２）改良法は，加熱による測定値の減少は少なく加熱

加工品および加圧加熱加工品の分析には有効であっ

た。

３）加圧加熱食品の定性PCRによる確認試験では，加

工工程におけるDNAの分解によりDNAの検出は困

難となり，確認試験結果とスクリーニング結果が一

致しない場合がある。

４）流通品の実態調査でスクリーニング陽性だった２

食品は，キット間の測定値が相違しており，確認検

査の陰性結果からこれらは試料マトリックスによる

偽陽性反応と思われた。その他１９食品ついてはスク

リーニング結果と表示は一致し，表示上問題はな

かった。
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１ はじめに

宮城県では平成１１年度から内分泌攪乱物質として疑い

のある物質について調査を実施している。平成１５年度か

らは，ノニルフェノール（以下NPと略）が魚類への内

分泌攪乱作用の予測無影響濃度（０．６０８μg／L）１）を超え

て検出された６河川について，当センターでアルキル

フェノールとビスフェノールA（以下BPAと略）の季節

的な変動調査を実施してきた。その調査の中で，前報２）

に示したLC／MS法では試料により妨害ピークで定量が

困難な場合があったこと，また，底質を測定するにはさ

らに妨害物質が予想されることから，エチル化後GC／MS
法で定量することを検討した。また，６河川中１河川（五

間堀川）で４－tert－オクチルフェノール（以下４－t－Octylと
略）が微量ながら継続的に検出されたため，今回，検出

地点上流の河川詳細調査及び近傍工場の協力を得て追跡

調査を実施したので，その結果について報告する。

２ 試料及び方法

２．１ 試 料

環境水及び製造工程水試料：宮城県内を流れる６河川

水（大川館山大橋，吉田川二子屋橋，砂押川多賀城堰，

白石川船岡大橋，増田川毘沙門橋，五間堀川矢ノ目橋）

について，平成１５～１６年度は年４回，１７年度は年２回採

水した。底質については平成１７年春に測定を行った。調

査地点を図１に示した。また，五間堀川の詳細調査地点

については，平成１７年８，９月に採水を行い，さらに近

傍A工場の協力を得て製造工程水を平成１８年１，２月に

採水した。なお，水質試料には採水時にL－アスコルビ

ン酸を添加（１Lにつき１g）した。

ゴム試料：A工場から提供された回収ゴムタイヤ（製

造メーカー４社分）と加硫工程で使用しているブラダー

ゴムを溶出試験の試料とした。

図１ 宮城県６河川調査地点

－７２－

宮城県河川中のアルキルフェノール類と排出追跡調査の一事例

DistributionandFollow-upSurveyonReleaseofAlkylphenolinRiver
WateratMiyagiPrefecture

高橋紀世子 吾妻 正道＊１ 斎藤 善則

KisekoTAKAHASI，MasamichiAZUMA，YoshinoriSAITO

宮城県では，過去にノニルフェノールが魚類への内分泌攪乱作用の予測無影響濃度（０．６０８μg／L）を超過した６河

川を対象に，アルキルフェノール類の季節変動調査を実施している。分析方法において，前報に示したLC／MS法では

妨害ピークで定量が困難な場合があったため，エチル化しGC／MS法で定量することを検討した。また，１河川（五

間堀川）で４－tert－オクチルフェノールが微量ながら継続的に検出されたため，検出地点上流の河川詳細調査及び近傍

工場の協力を得て追跡調査を実施した。一般的には河川で検出されるアルキルフェノールは，そのポリエトキシレー

トが好気的，嫌気的に生物分解されて生ずると言われているが，今回の調査結果では，ポリエトキシレートの生物分

解物ではなく，工場の製造工程の原材料に含まれていた微量成分である４－tert－オクチルフェノールが高温高圧条件下

で溶出し排出されていたことに起因していた。

キーワード：ビスフェノールＡ；ノニルフェノール；4－tert－オクチルフェノール；GC／MS；ブラダーゴム

Keywords：bisphenolA；nonylphenol；4-tert-octylphenol；GC／MS；bladdergum

＊１ 現 仙南保健福祉事務所



２．２ 試薬等

標準試料としては，アルキルフェノール類混合標準液

（７種）：関東化学㈱製（環境分析用），BPA標準品：関

東化学㈱製，サロゲート試薬：４－（１－Methyl）octylphenol－
d５溶液１０００ppm林純薬工業㈱製，４－n－NP－d４関東化学

㈱製，BPA－d１６関東化学㈱製，内部標準試薬（スパイク

シリンジ用）；アセナフテン－d１０，フェナンスレン－d１０，
フルオランテン－d１０：各関東化学㈱製を用いた。その他

の試薬類として，アセトン，メタノール，ジクロロメタ

ン，エタノール，ヘキサン：各関東化学㈱製（残留農

薬・PCB試験用），ジエチル硫酸：東京化成㈱製を用い

た。

固相抽出ディスクは３MエムポアディスクSDB－XDを
用い，SSが多い試料の場合はガラス繊維ろ紙ワットマ

ン社製GMF－１５０を積層した。

２．３ 装置及び分析条件

LC／MS：Agilent１１００LC／MSD，カラム：ZORBAX
EclipseXDB－C１８（２．１x１５０mm５μm），カラム温度：４０

寿，移動相：水及びメタノールのグラジェント，流速：

０．２ml／min，注 入 量：１０μl，測 定 モ ー ド：API－ES
NegativeSIM（モニターイオン表１）

GC／MS：㈱島津製作所GCMS－QP２０１０，カラム：HP－
５MS（i.d.０．２５mm×３０m，０．２５μmfilm），カラム温度：

５０寿（１．５min）－３０寿／min－１５０℃（０min）－６寿／min－２５０寿
（５min），注入口温度：２５０℃，Heガス：１ml／min，制

御モード：線速度４０cm／min，スプリットレス，注入

量：２μl，インターフェース温度：２５０寿，測定モー

ド：SIM（モニターイオン表１）及びSCAN

表１ GC／MS，LC／MSモニターイオン

２．４ 試験溶液の調製

２．４．１ 水質試料

試料（河川水は５００ml）にサロゲート（４－MOP－d５，４－

NP－d４，BPA－d１６各２５ng）を添加し，ガラス繊維ろ紙を

敷いたエムポアディスクSDB－XDに吸着後洗浄乾燥，ジ

クロロメタンで溶出，窒素パージ後環境省「外因性内分

泌攪乱化学物質調査暫定マニュアル」３）を参考にし，ジ

エチル硫酸でエチル化及びケン化処理し，ヘキサン１

ml（内標準物質各５０ngを含む）にて抽出脱水後GC／MS
で測定した（平成１６年８月まではエチル化せずにLC／
MS法２）により測定した）。操作毎に空試験を実施し，ブ

ランク値を補正した。また，検出下限値測定のために，

超純水５００mlに各標準物質５ng（NPは５０ng）を添加し，

上記と同様に６回平行測定して分析法の検出下限値

MDL（標準偏差×t（n－１，０．０５）×２）を求めた。

２．４．２ 底質試料

遠心分離処理し間隙水を除いた湿泥１０gにサロゲート

を添加，メタノール３０mlで２回振とう及び超音波抽出

後に遠心分離し，上澄み液を分取してMQ水を加え

５００mlとした。以降は水質試料と同様に操作し測定した

（ガラス繊維ろ紙は積層しない）。

２．４．３ 溶出試験

ゴム試料を細切（３～１０mm）後重量の１０倍量の水を

加え，ゴムタイヤは常温及び５０℃ で６時間振とうし，

ブラダーゴムは１００寿及びオートクレーブ１２１寿で３０分加

熱した。溶出液をろ紙No.５Cでろ過後，水質試料と同

様に操作して測定した。

３ 結果と考察

３．１ 検出下限値濃度

内分泌攪乱物質については超微量測定が要求されるこ

とから，環境省「外因性内分泌攪乱化学物質調査暫定マ

ニュアル」３）では目標検出限界値を示しており，水質試

料では０．０１μg／L（NPのみ０．１μg／L），底質試料では

１．０μg／Kg（NPのみ１０μg／Kg）となっている。今回の

分析方法ではLC／MS法，GC／MS法でもこれらの目標

検出下限値を満足したが，河川水によってはLC／MS法
にてBPAに妨害ピークが生じる場合があり，平成１６年８

月からはGC／MS法のみで分析した。表２にGC／MS法
でのMDLを示した。BPAは超純水に微量含有しており

検出下限値も０．０１μg／L程度であった。ただし，今回の

河川水のデータ解析においては，平成１２年度からの継続

性を考慮し，定量下限値を０．０１μg／L（NPのみ０．０２μg
／L）とした。河川及び底質の添加回収試験結果を表

３，４に示した。河川水の回収率はバインダーなしのガ

ラス繊維ろ紙を積層しているため，乾燥工程でも完全に

は乾燥せずジクロロメタンでの溶出が不十分なためか，

ガラス繊維ろ紙を積層しない底質の回収率よりやや低

かった。

３．２ LC／MS法とGC／MS法の比較

前報２）でのLC／MS法による測定と，今回の誘導体化

後のGC／MS法での測定によるBPA（SIM）でのスペク

トル例を図２に示した。LC／MS法では砂押川で妨害

ピークによりBPAスペクトルが検出されていないが，

GC／MS法はその影響がなく，標準物質と同じスペクト

ルが得られている。
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図３に両方法での６河川の濃度の比較を示したが，妨

害がないGC／MS法で若干高濃度となっている。なお，

GC／MS法によるNP濃度は，表１に示した５異性体のモ

ニターイオンの各検量線から値の平均値を求め定量値と

した。

３．３ 宮城県河川のアルキルフェノール等濃度

平成１２年から１４年度までの３年間にNPが魚類への内

分泌攪乱作用の予測無影響濃度１）（０．６０８μg／L）を超過

した６河川についてNPとBPAの濃度を図４に示した。

なお，他のアルキルフェノールについては低濃度のため

省略した。平成１３年８月に環境省からNPの魚類への影

響についての発表があり，平成１３年９月に日本界面活性

剤工業会で第３次削減強化対策を決定したことによる自

主規制の影響か４），平成１４年度にはNP濃度が減少して

いた。

これらの河川について平成１５年度から季節変動調査を

実施し，図５にその推移を示した。NPは業界の自主規

制が浸透してきたこともあってか，さらに濃度が減少し

ていた。日本界面活性剤工業会によるとアルキルフェ

ノールエトキシレートの月次生産量は平成１１年末に４５００

トンでピークに達した後減少し，前述の平成１３年に第３

次自主削減対策強化を図ってからは急速に減少し，平成

１６年１０月には月次生産量約２０００トンレベルまで半減した

と報告４）している。BPA濃度の最高値は増田川毘沙門橋

で０．３１μg／Lであった。他のアルキルフェノールについ

てはt－Butylが微量（０．０１～０．０２μg／L），４－t－Octylが五

間堀川矢ノ目橋で０．０１～０．０８μg／L，増田川で０．０１μg／
Lが検出されたが，それ以外は検出されなかった。

－７４－

表２ GC／MS法での検出下限値濃度（MDL）

表３ 河川水の標準添加回収試験

表４ 底質の標準添加回収試験

図２ LC／MS法とGC／MS法のBPA（SIM）スペクトル

図３ BPA測定値の比較



平成１７年５月に６河川の底質調査を実施した結果を図

６に示す。大川の底質はヘドロ状であり，６河川中で強

熱減量とNP濃度が最も高く，他の河川はすべて砂質で

あった。また，五間堀川では継続的に４－t－Octylが河川水

中で検出されていることもあり，底質でも五間堀川が最

高濃度の１．６μg／kg（乾泥）であった。

平成１０～１５年度に環境省で実施した全国環境実態調査５）

のNP検出濃度範囲，河川ND（＜０．０５－０．１）～２１μg／L，
底質ND（＜１５－８７）～１２０００μg／kg，BPA検出濃度範囲，

河 川ND（＜０．０１）～１９μg／L，底 質ND（＜１－３５）～５５０

μg／kg，４－t－Octyl検出濃度範囲，河川ND（＜０．０１）～

１３μg／L，底質ND（＜１－１０．５）～１７０μg／kgと比較する

と，宮城県内の６河川の水質と底質中の濃度はかなり低

濃度である。しかし，五間堀川矢ノ目橋の４－t－Octylは低

濃度ではあるが，県内６河川中の１河川のみで継続して

検出されていることと放流地点での河川水の４－t－Octyl濃
度が予測無影響濃度（０．９９２μg／L）を超えている可能

性もあることから，排出源の究明を実施することとした。

３．４ 五間堀川上流側詳細及び追跡調査

図７に示した五間堀川の定点である矢ノ目橋の上流側

を平成１７年８月に調査した結果を図８に示す。地点

No.４の岩沼橋で４－t－Octyl濃度（０．０３２μg／L）が上昇し

ていることが判明した。同９月に岩沼橋周辺のA工場の

協力を得て工場排水を採水し，さらに図９に示した五間

堀川の河川水及び古川堀側溝水についての追跡調査を実

施した結果，図１０に示すように工場排水から０．５９μg／L，
古川堀側溝水⑤から０．８０μg／L，工場排水流入前の江戸

橋①では０．０１μg／L未満，岩沼橋③では０．１１μg／L，定

点④の矢ノ目橋では０．０１８μg／Lであった。
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図４ 平成１２～１４年度のNP及びBPA濃度

t Octyl

図６ ６河川底質中の４－t－Octyl，BPA，NP濃度と強熱減量

図５ 平成１５～１７年度の各河川のNP，BPA，４－t－Octyl濃度

t Octyl

図８ 五間堀川各採水地点の４－t－Octyl濃度

図７ 五間堀川上流側詳細調査地点



４－t－Octylの負荷量は，工場排水量約２５００トン／日から

計算すると１．４８g／日となる。また，古川堀側溝水⑤の

流量約１３００トン／日からの古川堀の負荷量は１．０４g／日で

あり（川合流前⑥地点での流量は測定出来なかったため

古川堀側溝水⑤でのデータを用いた），五間堀川へ流入

する負荷量は合計で２．５２g／日となる。一方，岩沼橋の

流量約２７０００トン／日と４－t－Octyl濃度０．１１μg／Lから計

算すると，岩沼橋での河川水の負荷量は２．９７g／日とな

り，負荷量収支は概ね一致する。

３．５ ゴムタイヤの溶出試験

A工場はゴム関連品の製造をしており，PRTR及び

MSDSからゴムに添加したフェノール樹脂に不純物とし

て４－t－Octylが混在することが判明したが，工場側は工場

排水は主にボイラー冷却水であるとの説明であった。

敷地内には回収品の中間処理施設があり，切断し工場

の燃料として再利用している。回収ゴムタイヤ（４社製

品）を細切し溶出試験を実施したところ０．３４～１０μg／L
の４－t－Octylが溶出した。結果を図１１に示したが，製造会

社により溶出量は異なり，添加剤の配合割合や４－t－Octyl
の混在量の違いやタイヤの使用履歴等に起因するものと

考えられた。また，溶出温度を高くすると溶出量は増加

した。なお，今回の溶出試験方法については，回収タイ

ヤが敷地内に野積みにされている現状から，降雨により

溶出する可能性と夏場の高温時の溶出をも考慮し，産業

廃棄物の検定方法６）に準じた方法で，常温と５０寿の二つ

の条件で６時間振とう溶出を行った。この結果から，水

とゴムタイヤが接する場があれば４－t－Octylが溶出する可

能性もあると考えられた。

３．６ 工場内工程水の調査

工場排水から４－t－Octylが検出される原因を解明するた

め，平成１８年１月にA工場内の排水処理施設である油分

離槽への流入水と終末排水を測定した。その結果を表５

に示したが，第１，第２油分離槽の流入水から約２μg
／L，終末排水から１．５μg／Lと，４－t－Octylの魚類への予

測無影響濃度（０．９９２μg／L）７）を超える濃度が検出され

た。この値は平成１７年８月の終末排水濃度の２．５倍の濃

度であり，明らかに工程水に含まれていることが判明し

た。

平成１８年２月に，工場側の協力を得て工程毎の説明を

受けると共に主な工程水を採取した。図１２にA工場排水

等処理系統図を，表６に採水箇所の４－t－Octyl濃度を示し

た。系統図中の水量は平成１５年時のものであり現時点

（前述放流水量２５００トン／日）とは多少異なるが，排水

量の大体の目安と考えることとした。

「トレッド押出しクーリング」はタイヤのトレッド部

分の加熱加工後にシャワー水で冷却する工程で排水量は

不明である。４－t－Octyl濃度は０．２６μg／Lであるが「第１

油分離槽」の２．３μg／Lと比較し低濃度であった。また，

「オープン缶ドレイン」は製造後の不良タイヤを修正す

るスチーム缶からのドレイン水である。この工程は実際

にタイヤと蒸気が接触していた箇所でもあり，高温の蒸

気が接触（約２００寿１５分）するため４－t－Octyl濃度は６２μg
／Lと高濃度であったが，排水量全体に占める割合は

０．０２％以下と工場排水濃度に影響を与えるものではない

と考えられた。

－７６－

図９ 五間堀川追跡調査地点

図１０ 追跡調査地点の４－t－Octyl濃度（H１７．９）

図１１ 回収タイヤの４－t－Octyl溶出試験結果

表５ A工場の４－t－Octyl濃度Ⅰ

五間堀川

古 川 堀



「C－１冷却水回収槽」は加硫工程の蒸気の冷却水槽

であり，４－t－Octyl濃度は９．４μg／Lであった。この冷却

水は工場内で循環しオーバーフロー分が排出され，排出

量が全工場排水の３，４割を占めており，工場排水の４－

t－Octyl濃度への負荷は大きいと考えられた。しかし，冷

却水回収槽に排出される蒸気は直接タイヤに接しないと

の工場側の説明であったため，加硫工程についてさらに

詳しく調査をすることとした。なお，第１油分離槽の濃

度は１月と同程度の濃度であり，終末排水は０．５７μg／L
であった。

加硫工程では，生タイヤを金型に入れブラダーという

ゴム風船状の圧縮装置で内側から金型に向け高温高圧の

水蒸気（約１６０寿１３分）で押しつける。この時の熱と圧

力によりゴムの分子と硫黄の分子が結合し，生タイヤの

ゴムに弾力性と耐久性が生まれる。このブラダーゴムに

接触した水蒸気が冷却されて工場内の循環水として利用

されていた。従って，蒸気はタイヤには直接接しないが

ブラダーゴムには接しており，この過程で４－t－Octylが溶

出したものと考えられた。

３．６ ブラダーゴムの溶出試験

使い古しのブラダーゴムを工場から貰い受け溶出試験

を実施した。工場の加硫工程での加温条件は約１６０寿１３

分ではあるが，実験室内では再現が難しいため，常圧

１００寿３０分とオートクレーブ１２１寿３０分の条件で溶出試験

を行った。その結果を表７に示した。４－t－Octyl濃度は

各 ３々０，８５μg／Lと，オートクレーブ１２１寿では常圧１００

寿の約３倍近い濃度であった。４－t－Octylの沸点は１５８

寿８）であり，工場の加硫工程では１６０寿で加温されてい

ることを考慮すると，実際にはより高濃度の４－t－Octylが
溶出する可能性がある。また，加硫成型器は工場内に約

５００器あり，ブラダーゴムは２週間程度で交換しており，

この加硫工程が４－t－Octylの主な発生源であることが判明

した。

表７ ブラダーゴムの溶出試験結果

４ まとめ

分析方法においては，BPA等に妨害ピークが認められ

たLC／MSに比較し，誘導体化後GC／MSで測定した場

合は妨害ピークも少なく精度良く測定出来た。

一般的には河川で検出されるアルキルフェノールは，

そのポリエトキシレートが好気的，嫌気的に生物分解さ

れて生ずると言われており９），また，岡崎１０）はある工場

排水中のNPとエトキシ類はノニルフェノールポリエト

キシレート（NPE）が分解したものではなく，NPEに含

まれているNPやエトキシ類である可能性が高いと報告

している。今回の五間堀川で検出された４－t－Octylについ

ても，そのポリエトキシレートの生物分解物ではなく，

工場の製品や工程での原材料の含有成分に起因していた。

原材料のMSDSには，含有量１wt％以上の物質について

のみ記載されることが多く，必ずしも微量成分までが表

記されているわけではない。しかし，工業製品の製造に

は生態系を含めた環境に配慮した原材料の使用が望まれ

る。

今回協力頂いたA工場では，今回の調査結果をもとに

原材料メーカーに４－t－Octylfreeの原材料の納入を依頼し

ているとのことである。

今後とも五間堀川の４－t－Octyl濃度を監視していくとと

もに，その結果に応じた追加調査を続けていきたい。
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１ はじめに

近年，一般廃棄物最終処分場で発生する浸出水の塩類

濃度が上昇している。原因は埋立物中の焼却灰の比率が

高まったこと，また，燃焼ガス中の塩化水素等酸性ガス

除去工程で生成する塩化カルシウム等のフィルター捕集

の脱塩残渣が埋立てられるためといわれている。宮城県

においても公共用水域への浸出水放流の同意が得られず，

やむなく，下水道に接続している施設や，処理水を焼却

炉の冷却水として再利用して浸出水の塩類濃度が急激に

増加し，施設管理に支障を生じている施設もある。浸出

水の塩類濃度上昇の主要因である，各種焼却灰の塩類濃

度を調査した事例１）は少なく，本研究では，一般廃棄物

最終処分場の浸出水発生模擬実験と，焼却施設内の塩類

発生プロセスを調査し，適正な維持管理及び処分方法，

さらに資源化利用等の資料とするため，一般廃棄物焼却

施設の実態調査を行ったので報告する。

２ 方 法

２．１ 焼却灰の浸出水発生模擬実験

ガラスカラムに焼却灰を詰め，蒸留水を上部より散水

し，焼却灰からの浸出水発生状況と水質を調べた。また，

調査後，安定化（塩化物イオン濃度１００mg／l以下）する

まで洗い出し実験を継続して行った。

２．１．１ 実験条件

実験条件を表１に示す。また，図１に実験装置概要を

示す。
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一般廃棄物最終処分場浸出水及び一般廃棄物焼却灰の塩類調査

TheSurveyofInorganicSaltsinSeepingWaterfromControlledWasteLandfillsand
MunicipalSolidWasteIncinerationAshes

柳 茂 菅原 隆一 斎藤 善則

ShigeruYANAGI，RyuitiSUGAWARA，YoshinoriSAITO

一般廃棄物最終処分場の浸出水発生模擬実験を行うとともに，一般廃棄物焼却炉の調査を行い，主灰と固化処理後

の飛灰の溶出試験と金属類含有量試験を行った。その結果，最終処分場浸出水の塩類濃度が経年的に上昇することを

確認し，塩化物イオンを指標とした安定化では，１０年以上要することを模擬実験で明らかにした。また，溶出試験の

塩化物イオンは，ストーカ炉では約９０％，流動床炉では約１００％が飛灰に存在したが，最終処分場の処理水を炉の冷

却水に再利用している焼却施設では主灰中に５０％を越えて存在していた。溶出試験の結果，主灰，飛灰からナトリウ

ム等９元素を検出した。銅については，ガス化溶融炉を除き，いずれの施設も主灰からの溶出の方が多かった。含有

量試験の結果，殆どの元素は飛灰の方が高かったが，鉄，マンガン，銅については主灰が高かった。処理水の再利用

施設ではナトリウム，カリウムは塩化物イオンと同様に主灰に濃縮していた。ガス化溶融炉では殆どの有害金属は活

性炭捕集飛灰に存在した。

キーワード:一般廃棄物；焼却灰；塩類；最終処分場；浸出水

Keywords：municipalsolidwaste；incineratedashes；inorganicsalts；controlledwastelandfills；seepingwater

表１ 実験条件



図１ 浸出水模擬実験装置概要

２．１．２ 測定項目

塩化物イオン，硫酸イオン

２．２ 焼却灰の発生状況調査及び溶出試験並びに金属

類含有量試験

県内の７施設の一般廃棄物焼却炉から発生する焼却灰

の発生状況について聞き取り調査を行うとともに，焼却

灰の溶出試験と金属類含有量試験を行った。焼却灰のう

ち飛灰は，いずれも．埋立直前のキレート等処理後の形

態で採取した。なお，主灰は０．５mm未満に粉砕し，飛

灰は有姿のまま試料とした。溶出試験は昭和４８年環境庁

告示第１３号（有害物質溶出試験，固液比（S／L）１／１０，

pH５．８～６．３に調製したミリQ水を添加，６時間振とう溶

出，孔径１μmガラス繊維ろ過法）で行った。また，塩

化物イオン及び硫酸イオンの溶出量については溶出試験

の検液を測定することにより調べた。なお，十分に溶出

したかどうかを確認するため，固液比（S／L）１／１００に

ついても調べた。金属類の含有量試験は平成１５年環境省

告示第１９号（土壌含有量試験，S／L＝３／１００，１モル

塩酸，２時間振とう抽出，孔径０．４５μmメンブランろ過

法）で行った。

２．２．１ 測定項目

塩化物イオン，硫酸イオン，カルシウム，マグネシウ

ム，ナトリウム，カリウム，鉄，マンガン，銅，亜鉛，

クロム，六価クロム，カドミウム，鉛，砒素，セレン，

総水銀，pH
２．２．２ 測定方法

陰イオン：イオンクロマトグラフ法

金属類：原子吸光光度法（フレーム法，フレームレス

法，水素化物発生法），還元気化原子吸光法

３ 結果と考察

３．１ 浸出水発生模擬実験結果

焼却灰の浸出水発生模擬実験結果を図２に示す。塩化

物イオンの１回目の最大濃度は１本目で５２，０００mg／l，
２回 目 は２本 目 で３９，０００mg／l，３回 目 は２本 目 で

４８，０００mg／ｌ，４回目は３本目で４５，０００mg／lであった。

また，塩化物イオンの流出量は１回目１３．５g，２回目

１２．５g，３回目１３．１g，４回目１３．８gとほぼ一定していた。

回を追う毎に流出速度が遅くなったが流出量はあまり変

わらなかった。このことから，浸出水の塩類濃度は経年

的に上昇することを確認した。しかし，徐々に水頭圧が

減少するため浸出パターンに変化が見られた。また，年

間降雨量相当量を流した場合，全流出水の平均濃度は約

１８，０００mg／lと高濃度になることが判った。

また，浸出水発生状況調査後，安定化するまで洗い出

し実験（５～１１回目）を行った。その結果を図３に示す。

１１回目の浸出水発生実験で採取した検体の塩化物イオン

濃度が１００mg／l以下となったことから，焼却灰だけを埋

め立てた場合ではあるが，洗い出し水量からだけ推定す

ると，埋め立て終了直後から安定化するまでには７年間

以上を要することになる。降水の浸出水流出率は蒸散な

どにより多くても７０％程度と推定されることから，実際

の処分場が安定化するまでには１０年以上を要するものと

考えられる。

図２ 流出水塩化物イオン濃度の変化

図３ 塩化物イオン濃度の減少状況

３．２ 焼却灰の発生状況調査結果

調査対象焼却炉の焼却灰の発生状況を表２，図４，図

５に示した。

－８０－



表２ 調査施設の諸元

図４ 収集人口一人当たりの年間焼却灰発生量

図５ 消石灰と活性炭噴霧量

表３ 焼却灰の溶出試験

ストーカ炉５施設，流動床炉１施設，流動床式ガス化

溶融炉１施設，合計７施設を調査した。主灰の割合はス

トーカ炉が平均７１．３％で，流動床炉が３６．４％であった。

一人当たりの焼却灰発生量（kg／人・年）はストーカ炉

（平均主灰３２kg／人・年，平均飛灰１３kg／人・年），流

動床炉，ガス化溶融炉の順に減少した。排ガス処理につ

いては，焼却物中のプラスチックの減量化を図り，石灰

（消石灰）・活性炭を噴霧していない施設①ではストー

カ炉のうちで最も灰の発生量が少なく，処理水を冷却水

に再利用している施設⑤では飛灰の発生量が比較的少な

めであった。また，図５に示すとおり，石灰と活性炭の

使用量に施設間のバラツキが見られた。流動床炉⑥⑦の

主灰はすべて陶器等のガレキ類であり，外観上は破砕等

で路盤材等に有効利用が可能なものと考えられた。

３．３ 溶出試験結果

３．３．１ 陰イオン

溶出試験によりAストーカ炉焼却灰（主灰，飛灰キ

レート混合物）とB流動床炉焼却灰（飛灰キレート）の

塩化物イオン及び硫酸イオンの溶出量を調べた。同様に，

処理水を冷却水に再利用している施設のCストーカ炉か

ら発生する主灰及び飛灰キレートについても，それぞれ

溶出試験により，塩化物イオン及び硫酸イオンの溶出量

を調べた。その結果を表３，表４に示す。塩化物イオン

については，１０倍比，１００倍比は良く一致しており，１０

倍比の溶出試験条件で，ほぼ完全に溶解しているものと

考えた。Cストーカ炉の飛灰の塩素組成は重量比で約

２０％の高濃度を示し，主灰では約１％程度であった。C
ストーカ炉の２年合計の主灰量（１２６トン）及び飛灰キ

レート処理物量（５０トン）から算出した結果，流出する

塩化物イオンの約９０％が飛灰由来であることが判明した。

表４ 焼却灰の塩化物イオン含有量

表５ 焼却灰の塩化物イオン・硫酸イオン溶出量
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焼却灰発生状況調査対象７施設の塩化物イオン及び硫

酸イオンの結果を表５に示す。塩化物イオン及び硫酸イ

オンの溶出量を算出すると，塩化物イオンの主灰と飛灰

中の存在比は，ストーカ炉では飛灰の占める割合は概ね

約９０％であるが，石灰噴霧をしない施設ではガス状の塩

化物イオンが回収されないため約８０％とやや低かった。

施設⑤では飛灰の占める割合は５０％弱であった。これは

炉内に噴霧される処理水の塩化ナトリウム等の塩類が主

灰の塩分含有量を徐々に上昇させているものと考えられ

た。硫酸イオンも概ね同様の傾向を示した。また，流動

床炉と流動床式ガス化溶融炉では塩化物イオンは殆どが

ガス化するため，飛灰にほぼ１００％存在した。ガス化溶

融炉の場合には，バグフィルターが２段になっており，

塩化物イオンは前段の活性炭捕集飛灰に５７％，後段の石

灰捕集飛灰（脱塩残渣）に４３％の割合で捕集されていた。

飛灰中の塩化物イオン存在比（湿重量）は活性炭捕集飛

灰で６．５％，石灰脱塩残渣で２３％と，石灰脱塩残渣が飛

灰中で最も高い値を示した。硫酸イオンは殆どが前段で

捕集されていた。

３．３．２ 金属類

金属類の溶出試験結果を表６に示す。

pHは９．７～１２．５のアルカリ性を示し，主灰に比べ飛灰

の方がやや高めであった。カルシウム，ナトリウム，カ

リウム，鉄，マンガン，銅，亜鉛，六価クロム，鉛の９

元素の溶出を確認した。銅については，ガス化溶融炉を

除き，いずれの施設も主灰からの溶出が多かった。その

他の元素は全て飛灰の溶出の方が多かった。処理水を再

利用している施設では主灰，飛灰ともにナトリウム，カ

リウムが他のストーカ炉に比較して高濃度を示した。一

部の施設の飛灰は鉛が産業廃棄物に係る溶出試験の基準

値を超過した。

３．４ 焼却灰の金属類含有量試験結果

金属類の含有量試験結果を表７に示す。

殆どの元素は主灰に比較し，飛灰の方が高かったが，

鉄，マンガン，銅は主灰の方に多く含有した。また，処

理水を冷却水に再利用している施設⑤では浸出水の水処

理工程で除去されないナトリウム，カリウムは塩化物イ

オンと同様に主灰に多量に含有した。図６に示すとおり，

ガス化溶融炉では活性炭捕集飛灰に殆どの有害金属（カ

ドミウム９２％，鉛９６％，ヒ素８３％，セレン９７％，水銀

８７％）が捕集された。鉄，ナトリウム，カリウム，マン

ガン，クロムはスラグに比較的多く存在した。

４ まとめ

今回の調査により以下のことが明らかになった。

茨 浸出水発生模擬実験を行った結果，塩化物イオンの

流出については流出速度に関わらず，４回とも殆ど同

量が流出していることから，流出速度より流出水量が

大きく影響するものと考えられ，浸出水の塩類濃度は

経年的に上昇することが確認された。また，年間降雨

量相当量を流した場合，全流出水中の塩化物イオン濃

度は約１８，０００mg／lと高濃度になることが判った。浸

出水発生模擬実験後，安定化するまで洗い出し実験を

行った。その結果，焼却灰だけを埋め立てた場合では，

今回の実験から推定すると，埋め立て終了直後から安

定化するまでには少なくとも１０年以上を要することが

わかった。

芋 焼却飛灰の塩素組成は重量比で約２０％の高濃度を示

し，焼却主灰では約１％程度であった。また，流出す

る塩化物イオンの約９０％が焼却飛灰由来であることが

判明した。

鰯 一人当たりの焼却灰発生量（kg／人・年）はストー

カ炉，流動床炉，ガス化溶融炉の順に減少した。

－８２－
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允 焼却灰中の塩化物イオンはストーカ炉では飛灰が約

９０％を占めた。処理水を冷却水に再利用している施設

⑤では，主灰の塩分存在比が高くなり，飛灰の占める

割合は５０％弱であった。また，流動床炉では塩化物イ

オンは殆どがガス化するため，飛灰にほぼ１００％存在

した。流動床式ガス化溶融炉の２段バグフィルターで

は，塩化物イオンは前段の活性炭捕集飛灰に５７％，後

段の石灰捕集飛灰（脱塩残渣）に４３％の割合で捕集さ

れた。

印 溶出試験では，ナトリウム，カリウム，亜鉛，鉛，

マンガン，六価クロム，カルシウム，鉄，銅の９元素

が溶出した。銅については，ガス化溶融炉を除き，い

ずれの施設も主灰の溶出の方が多かった。

咽 金属類含有量試験では，殆どの元素は主灰に比較し，

飛灰の方が高かったが，鉄，マンガン，銅は主灰に多

く含有した。放流水を焼却炉に再利用する施設では浸

出水の水処理工程で除去されないナトリウム，カリウ

ムは塩化物イオンと同様に主灰に多量に含有した。ガ

ス化溶融炉では，活性炭捕集飛灰に殆どの有害金属が

捕集された。

最後に本調査の実施に当たり，試料を提供して頂いた

各施設の皆様とご協力を頂いた関係保健所の皆様に感謝

の意を表します。
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１ はじめに

０．５mm降水毎にpH，ECを連続測定する酸性雨自動測

定は，国の第２次酸性雨対策調査（昭和６３年度～）で採

用され県内においては２ヵ所の国設局で測定を行ってき

た。その後国設局における自動測定は廃止になったが，

本県では測定値の信頼性に課題は残るものの酸性雨の動

的状態を把握する上で必要であるとの認識から，県独自

にも測定機を整備し現在まで測定を継続している。また，

測定結果の評価に関しては，pHは地表付近でCa２＋を主

体としたアルカリダストの影響を受ける場合が多い１）こ

とから，より積極的に降水の汚染度及び中和度を評価す

るものとして，汚染導電率ECpと水素イオン比rHを提案

してきた２），３）。本報ではこれらの指標を用いて，追加的

な汚染が生じ低pHが出現した事例及び降水中に海塩粒

子が海上から輸送されECpが特異的に増大した事例につ

いて解析する。

２ 方 法

２．１ 解析対象データ

平成１７年度酸性雨自動測定結果

なお，解析には宮城県大気常時監視データのほか，

ホームページ等で公開・提供されている以下の気象データ

を用いた。

天気図等：気象庁 http://www.jma.go.jp/jp/g3/
エマグラム：気象庁月報２００５年７月

２．２ 酸性雨自動測定地点

図１に○印で示した保健環境センター局及び丸森局の

２ヵ所である。なお，解析で参照した地点を●印で示し

ている。

図１ 酸性雨自動測定局

●はデータ参照局

２．３ ECpとrH
ECpとrHは，本測定のようにpHとECの情報しか得ら

れない場合に，降水の性状に関してその汚染度及び中和

度を推定評価するための指標として提案しているもので

ある２），３）。その定義式は

ECp＝EC－λH［H+］ （１）

rH＝２λ0［H+］／（ECp＋λ0［H+］） （２）

－８４－

酸性雨自動測定に基づく事例解析

TheCaseStudybasedontheAcidRainMonitoring

仁平 明 高橋 正人＊１ 中村 栄一

北村 洋子 加賀谷秀樹

AkiraNIDAIRA，MasatoTAKAHASHI，EiichiNAKAMURA
YokoKITAMURA，HidekiKAGAYA

酸性雨自動測定結果について，汚染度及び中和度の指標であるECp及びrHを導入して事例解析を行ったところ，降

水中に追加的な汚染が生じ低pHが出現した霧雨の事例では，SO２は雲粒に捕集され大気中では検出されなかったのに

対し，NO２は雲粒に取り込まれずECpと連動した大気中の濃度変化を示した。また，台風通過の際に海塩粒子が海上

から輸送されECpが特異的に増大した事例では，海塩粒子は降水中に取り込まれると同時に大気中のSPMとしても検

出されていると推定された。

キーワード:酸性雨；汚染導電率；水素イオン比；海塩粒子

Keywords：acidrain;electricconductivitybypollutants;relativehydrogen;seasaltparticle

＊１ 現 原子力センター



である。ここで［H+］は水素イオン濃度，λH及びλ0は

ともに定数で，λH（＝３４９．８１Scm２／eq）はH+の極限当

量電導度，λ0（＝６７．１９Scm２／eq）はH+以外のイオン成

分極限当量電導度の代表値である。ECp，rHを導くに当

たっては，イオンバランスの成立，EC計算値と実測値

との整合を前提とするほか，現実的対応としてECはλH

とλ0によって近似計算が可能であるとの仮定を行って

いる。即ち，H+以外のイオン成分極限当量電導度の値４）

はほぼ同程度の大きさでλHに比べて約１／５と小さい

ことから，H+以外のイオン成分極限当量電導度を一定値

λ0と仮定し

EC≒λH［H+］＋λ0Σ［Mi］ （３）

と近似する。ここで［Mi］はH+以外のイオン成分当量

濃度である。図２はλ0としてH+以外のイオン成分極限

当量電導度を単純平均した６７．１９Scm２／eqを与え，約３００

件の月平均値についてそれぞれ正規に求めたECと，（３）

式で求めたECを比較したものである。両者は実用上一

致しているとみなせるので，λ0による近似は許容され

ると考えることができる。

図２ EC計算値の比較

第１次酸性雨対策調査で自動採取装置により

採水した全国７地点，４年分の月平均値

（１）式のECpはECからH+分を除いたもので化学的に理

解しやすいであろう。統計的には降水性状に係る主成分

分析で通常得られる結果２），５）等，即ちH+を除くイオン成

分の第１主成分固有値がほぼ同程度の大きさとなる場合

には，ECpは第１主成分得点と理論上比例関係が成立す

るので２），その指標性は高いと解釈される。

ところで，ECp及びrHは（１），（２）式のとおりpH，ECの
関数であるため，図３及び図６に示したようなpH－EC
散布図上に表現できる。この中で破線がECp，実線がrH
の等値線を表し，このように補助線を加えれば散布の状

態により降水の特徴が概観できる。例えば図３の場合は

rHが大きく同程度の大きさのところに散布しているの

で中和作用はあまり働いていない，また図６の場合は

ECpが増大したときのpHはほぼ一定であることから中性

塩の影響によるECpの増加であることがわかる。中和作

用が顕著なときは右上から左下に向うpH－EC散布とな

る６）。なお，理論上はrH＝１の曲線より左側に散布する

ことはない。

３ 結果と考察

３．１ 追加的な汚染が生じた事例

図３は丸森局における２００５年７月９～１０日の降水で，

月間pH最小値３．６５を記録するなど汚染が進んでいた。

pH－EC散布図ではrH＝１付近に集中しており，中和成

分量は少ない。同図（b）のECp及びrHの変化を見ると，

２．０mm目まではECpは減少，rHは増加する降水初期の一

般的な中和過程を示していた。２．５mm目以降からECpは
増加し始め，３．０mm目に最大４４．７μS／cmとなっている。

この間のrHは約０．５程度と大きくほぼ一定であったこと

から，質的には，少なくともH+の比率には変化なく，同

一の汚染現象であったとみられる。

図３（b）下段には大気中のNOx濃度の時系列を示した。

このときSO２は検出されていない。またNOxはすべて酸

化されNOとしては存在せず，大気中NO２濃度変化は降

水中ECpと酷似していた。なお，当時は図４（a）のよう
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図３ pH－EC散布図と酸性雨，大気常時監視変化図（丸森局，２００５年７月９日～１０日）



に温暖前線の前面に当たり霧雨であった。同図（b）の仙

台管区気象台におけるエマグラムでは高度７００～１５００m
の水蒸気圧は飽和状態であり，地表付近では南東寄りそ

の上層では南寄りの風が吹いていた。

鶴田らはカイツーンを用いた立体調査７）により，雲粒

によるエアロゾル，SO２ガスの捕集率はほぼ１００％で

あったのに対し，NO２は雲粒に取り込まれず雲の中の大

気中に存在していることが可能である事実を確認してい

る。本事例の状況は鶴田らの結果と矛盾するところがな

く，したがって酸化性エアロゾル，SO２及びNO２ガスを

含む汚染源の影響により，降水中ECpと大気中NO２濃度

の追加的な汚染が生じたのでないかと推測される。

図４ 地上天気図と仙台管区気象台におけるエマグラム

（２００５年７月９日２１時）

３．２ 海塩粒子の影響が顕著な事例

２００５年７月２６日～２７日は，図５の天気図に示したよう

に台風７号が房総半島に上陸した後三陸沖を北北東進し

たときで，台風の北側には前線があり台風の北上に伴っ

て前線も北上していた。そのときの保健環境センター局

における降水状況を図６に示した。図６（b）上段のpH，
ECp変化図によれば，２６日１８～２０時に降った降雨強度

１０mm／時以上の雨が弱まった２０時１０分～２２時３０分頃の

間にECpの急増が起きていた。このとき中段の図のとお

り風向きはそれまでのNNE～NEから海寄りのSSE～ESE
に転じている。ECp急増があったときは図６（a）のpH－
EC散布図のようにpHの値は変化していない。中性塩の

増加によるECp増大のパターンであり，当時のSSE～
ESEの風によって海上から海塩粒子が輸送されたものと

考えられる。

図６（b）下段は保健環境センター局東方の海岸沿いに

位置する塩釜局と塩釜自排局におけるSPM濃度の変化で

ある。一般局，自排局とも保健環境センター局のECpが
増加したときに符合してSPM濃度は増加しており，その

濃度は自排局で高いというものではなかった。図７は

ECpの急増が起きた２１時～２２時までの１時間平均SPM濃

度の分布図である。海岸部では海寄りの風が吹走し，

SPM濃度は全域的に海岸部で高く内陸部に向って減少し

ているため，SPM濃度の増加は海塩粒子の進入によって

生じたものとみられる。これらのことから，本事例の場

合は海塩粒子は降水中に取り込まれると同時に，大気中

のSPMとしても検出されていると推定された。

図５ 台風７号の進路（２００５年７月２６日９時～２７日９時）

注）気象庁ＨＰから引用したものを加工

－８６－

図６ pH－EC散布図と酸性雨，大気常時監視変化図（２００５年７月２６日～２７日）



図７ SPM濃度分布（２００５年７月２６日２２時）

４ まとめ

酸性雨自動測定機のpH，EC測定結果に対してECp，
rHを導入することによって，大気常時監視データ等と

関連付けた解析が可能となり，評価に拡張性を持たせる

ことができた。具体的には，降水中に追加的な汚染が生

じ低pHが出現した霧雨の事例では，SO２はほぼ１００％雲

粒に捕集されるため大気中では検出されなかったのに対

し，NO２は雲粒に取り込まれずECpと連動した大気中の

濃度変化を示していた。また，海塩粒子が海上から輸送

されECpが特異的に増大した事例では，海塩粒子は降

水中に取り込まれると同時に，SPMとしても検出された

ようであった。

ただし，現在使用している測定機は様々な雨の降り方

に対応できる性能は有しておらず，特に降雨強度が大き

いときやイオン強度の小さい雨に対するpH測定値の信

頼性は低く，ECp，rHを正常に算出できない場合も多い。

時々刻々変化する降水の状況を追跡できる限られた方法

の一つなので今後の技術改良が望まれる。
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１ はじめに

宮城県は東アジア大陸からの汚染物質の影響がもっと

も少ないとされている東北北部の太平洋側に位置してい

るが，依然として酸性雨が観測されており，宮城県に酸

性雨をもたらす汚染質が大陸起源なのか地域汚染起源な

のかを解明する必要がある。宮城県では環境省の酸性雨

対策調査の一環として国設箟岳局で平成１０年度から現在

に至るまで降水試料自動捕集装置により１日毎の降水試

料を採取し測定を行ってきた。当地には周辺に大きな発

生源がない事から，発生地域に固有の値をとるとされて

いる鉛安定同位体比を用いて降水中の汚染質の起源の推

定を試みたので報告する。

２ 調査方法

２．１ 調査地点および調査箇所

調査地点：国設大気環境測定所箟岳局（国設箟岳局），

宮城県遠田郡涌谷町箟岳山（２２２m）中腹の標高１６５m，
北緯３８度３３分１０秒，東経１４１度１０分３１秒に位置し，周辺

１０km以内には大規模発生源はない。

２．２ 採取装置及び方法

局舎屋上に設置した（株）小笠原計器製作所製降水試料

自動捕集装置US－４２０型（分離型）を使用し，９：００を

起点とする１日毎の降水試料を自動採取し，局舎内の冷

蔵庫内のポリ容器に保存

図１ 調査地点

２．３ 分析装置及び標準試料

分析装置：日立製P－５０００ICP三次元四重極質量分析

計（３DQMS）（イオントラップ型）

鉛安定同位体比測定用標準試料：NIST（NationalInstitute
ofStandardsandTechnology，米国）のSRM９８１
２．４ 分析条件の検討

感度，精度等が最適になる条件，特にスキャン回数と

イオン取り込み時間について検討した。

２．５ 測定試料

鉛濃度測定：平成１６年度に捕集した降水試料を「湿性

－８８－

宮城県における降水中の鉛安定同位体比について

LeadIsotopeRatiosinPrecipitationinMiyagiPrefecture

北村 洋子 高橋 正人＊１ 佐久間 隆

小泉 俊一 木戸 一博 中村 栄一

加賀谷秀樹

YokoKITAMURA，MasatoTAKAHASHI，TakashiSAKUMA
SyunichiKOIZUMI，KazuhiroKIDO，HidekiKAGAYA

宮城県は東アジア大陸からの汚染物質の影響が最も少ないとされている東北北部の太平洋側に位置しているが，依

然として酸性雨が観測されており，本県に酸性雨をもたらす汚染質の起源を明らかにする必要がある。周辺に大きな

発生源がない涌谷町に設置されている国設大気環境測定所箟岳局で降水試料自動捕集装置により１日毎に採取された

降水試料について発生地域に固有の値を取るとされている鉛安定同位体比を測定し汚染質の起源の推定を試みた。

キーワード:酸性雨；汚染質；起源；鉛安定同位体比

Keywords：acidrain；pollutants；origin；leadisotoperatios
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沈着モニタリング手引き書（第２版）」に従い通常項目

を測定した後，ポリ瓶中で冷蔵保存したものについて，

鉛濃度および鉛安定同位体比の測定用に１％硝酸酸性雨

試料を調整。

鉛安定同位体比：鉛濃度が２ppb以上の試料について

鉛安定同位体４種類の内，２０６，２０７，２０８の測定を行い

鉛安定同位体比を求める。

３ 調査結果

３．１ 鉛濃度測定結果

１２７試料中１０３試料について試料量が確保でき，鉛濃度

測定用に供した。鉛の濃度はマイクロスキャン回数１００

回，イオン取り込み時間を１００msの条件で測定。図２に

鉛濃度測定結果の濃度別分布を示す。この結果，１０３試

料中，鉛濃度が２ppb以上を示した２４試料について鉛安

定同位体比測定を行った。

図２ 降水中の鉛濃度分布

３．２ 鉛安定同位体比測定結果

３．２．１ マイクロスキャン回数とイオン取り込み時

間条件の検討

ICP／MSの機種が異なるため中込等１）の測定条件が適

用されないため，測定条件を検討した。マイクロスキャ

ン回数とイオン取り込み時間はイオン強度に大きく影響

するため最適な条件を検討した。この結果，スキャン回

数を５０回，イオン取り込み時間を８００msで測定するの

が試料量との関係で最適である事が分かった。

３．２．２ 鉛安定同位体比測定結果

鉛安定同位体比は発生地域毎に固有の値をとるとされ

ている事から，鉛安定同位体比の２０８Pb／２０６Pbと２０７Pb／２０６Pb
との関係を求め表１，図３に示す。この結果，鉛安定同

位体比の２０８Pb／２０６Pbと２０７Pb／２０６Pbとも小さい値で，鉛成長

曲線の新しい鉛の領域付近に分布しており，文献値２）の

領域付近に入るものも少なく，全体的にバラツキも大き

かった。

後方流跡線解析では大きく①ロシア・モンゴル等北ア

ジア②韓国から③中国・韓国から④日本のみを通過して

きたものの４つに分けられたが（表１および図４），明

確な起源の推定は困難であった。

表１ 鉛安定同位体比測定結果

図３ 鉛安定同位体比分布

図４ 後方流跡線解析結果
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４ まとめ

今回の調査では，国設箟岳局で観測された鉛の濃度は

１ppb以下が５９％と最も多く，次いで１～２ppbの１７％で

あった。鉛安定同位体比の測定が可能と思われた２ppb
以上は２４試料で全試料の約１９％であった。

鉛安定動体比測定結果からは，鉛安定同位体比の２０８Pb
／２０６Pbと２０７Pb／２０６Pbとも小さい値であり，鉛成長曲線の新

しい鉛の領域に分布しており，文献値の領域に入るもの

も少なく，全体的にバラツキも大きかった。

国設箟岳局における汚染質の起源の明確な推定は困難

であった。

今後も引き続き，流跡線解析等と併せて国設箟岳局で

観測される降水中の汚染質の起源を解明していきたい。
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１）中込和徳等：誘導結合プラズマ質量分析法による降
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１ はじめに

PM２．５はその粒径の小ささから容易に肺深部に達し，

気道炎症や呼吸器のアレルギー性障害などを増長するほ

か死亡率・罹患率の増加にも寄与しているといわれてい

る。宮城県では２００２年度から自動車交通影響調査の一環

としてPM２．５の連続測定を実施しており，その調査結果

について昨年度に引き続いて報告する。

２ 測定地点及び測定方法

測定は周囲数キロにわたって工場や主要な道路など人

為的な発生源がほとんどないバックグラウンド的な意味

合いを持つ国設箟岳局，国道４号線沿道の名取自動車排

出ガス測定局及び環境局ではあるが県道に臨んだ多賀城

Ⅱ局の３地点で行った。測定方法は国設箟岳はフィル

ター振動法（TEOM法：東京ダイレック製TEOM１４１９），
名取自排と多賀城Ⅱはβ線吸収法（BAM法：柴田科学

器械製BAM－１０２０）である。また，同時に測定を行っ

たSPMはすべてBAM法である。

３ 測定結果と考察

３．１ 月平均濃度の推移

国設箟岳は２００２年４月から，名取自排は同年１２月から，

また多賀城Ⅱは２００４年４月からPM２．５の測定を開始した。

宮城県保健環境センター年報 第２４号 ２００６ －９１－

宮城県におけるPM２．５自動測定結果について柑

SurveyofPM2.5inMiyagiPrefecture芋

中村 栄一 菅原 隆一 高橋 正人*

加賀谷秀樹

EiichiNAKAMURA，RyuichiSUGAWARA，MasatoTAKAHASHI
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県内の３ヶ所の大気汚染測定局でPM２．５の自動測定を実施した。月平均値は春から秋にかけて高く冬低くなる傾向

が見られた。米国環境局（EPA）で定めた基準と比較したところ，沿道局２ヶ所で年平均値（１５μg／逢）を超えた。

SPMに占めるPM２．５の割合（PM２．５／SPM比）は，特に低濃度測定局で冬季に１を超えるような高い値が頻繁に見ら

れたが，これはSPM計の測定精度に原因があるものと考えられた。自動車交通の影響を受ける測定局ではPM２．５濃度

は道路の風下側になった場合が高かったが，PM２．５／SPM比は逆に風上側の場合が１０％ほど高い結果が得られた。また，

黄砂ではSPMと共にPM２．５も濃度の増加が観測された。

キーワード：PM２．５；浮遊粒子状物質；連続測定；PM２．５／SPM比；BAM法；TEOM法

Keywords：PM２．５；suspendedparticulatematter；continuousmonitoring；PM２．５／SPMratio；
Beta-rayAbsorptionMethod；TaperedElementOscillatingMicrobalancemethod
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各測定期間中の月平均濃度の推移を同時に測定したSPM
とともに図１に示した。PM２．５はいずれの局も春から秋

にかけて高く冬期に低い傾向がある。しかし，名取自排

と多賀城Ⅱは夏期は道路から見て風下側になることが多

く，夏期の高濃度は自動車交通の影響も加わっているこ

とも考えられる。

これまでの結果をEPA（米国環境保護庁）で定めた

NAAQS（国家環境大気質基準）と比較した結果を表１

に示す。３局とも２４時間（日）平均値の９８％値はクリアし

ているが年平均値は名取自排及び多賀城Ⅱで基準を上

回っていた。注）

国設箟岳及び名取自排でのこの値は昨年度の報告値と

ほぼ同じであった。

注）国設箟岳のみ３年間の平均，名取自排局は２年間，

多賀城Ⅱ局は１年間のデータによる値。NAAQSで
は３年間の平均で評価するとしている。

表１ 米国環境基準との比較

３．２ SPMとの比較

PM２．５とSPMの月平均濃度の比は国設箟岳では０．４５～

１．６９，名取自排では０．５２～１．０３，多賀城Ⅱでは０．５６～

０．９４の範囲にあった（表２）。季節変化は国設箟岳を除

き冬期に低くなる傾向が見られるが明確なものではない。

国設箟岳ではPM２．５，SPMともに濃度が低くなる１１月～

２月ころ比の値が大きくなる傾向がはっきりしていると

ともに，この期間中はPM２．５濃度がSPM濃度を上回る月

が頻出している。

調査期間をとおしての平均は名取自排及び多賀城Ⅱは

いずれも０．７４で，これまでに報告されている値１），２）とほ

ぼ一致しているが，国設箟岳は１．００とやや異常な値と

なっている。

国設箟岳局は発生源となる工場や主要道路が周辺地域

にほとんどないため年間を通じてSPM濃度が低く，特に

秋から冬にかけての期間は１０μg／逢以下となることが

多い。使用したSPM計の精度は１００μg／逢以下の測定値

に対しては±１０μg／逢であり，月平均濃度が１０μg／逢

程度の低濃度域では測定精度がかなり悪化していると考

えられ，PM２．５／SPM比が異常な値となったものと考え

られる。因みにSPM濃度が１０μg／逢以上の場合につい

てのみ比を求めると０．７９となり，他の２局に近い値が得

られた。

３．３ 風向別PM２．５／SPM比

粒径２．５μm以下の粒子は主としてディーゼル自動車

やボイラーなど人為起源の粒子群からなるといわれてい

る。名取自排及び多賀城Ⅱでの自動車交通の影響を見る

ため，測定局が道路に対して風上側（Windward）にな

る場合と風下側（Leeward）になる場合での違いを調べ

た。

PM２．５，SPMともいずれの測定局でも当然のことなが

ら風下側（L）のほうが高く，増加分及び増加割合（L／
W）は多賀城Ⅱより名取自排のほうが高かった。これは

交通量の違いによるものと考えられる。

PM２．５／SPM比は名取自排及び多賀城Ⅱ局ともに自動

車交通の影響が少ないと考えられる風上側（W）のほうが

予想に反して高く，すなわちSPMに占めるPM２．５の割合

が小さく，風の影響がより強く出るであろう風速が

２．０m／s以上ある場合に限っても名取自排では同様の結

果が得られた。この原因として，それぞれの測定機器の

分粒性能を含めた精度の問題，自動車から排出される粒

径スペクトルがバックグラウンドに対し２．５μmより上

の領域にシフトしている可能性，などが考えられる。今

後アンダーセンサンプラなどによる詳細な調査が必要で

あろう。

－９２－

表２ 月平均値のPM２．５／SPM比

表３ 風向別月平均濃度



３．４ 黄砂の影響

２００２年３月から４月にかけて全国的に近年になく顕著

な黄砂が観測された。図２に４月９日から１１日にかけて

観測された黄砂の国設箟岳での濃度推移を示した。

PM２．５でもSPMと同様に９日午前中から濃度が上がり始

め１０日にピークに達した後１１日まで高濃度で推移し，黄

砂にもかなり細かい成分が含まれていることが分かる。

PM２．５／SPM比は黄砂影響のあった期間中はあまり変化

は無くほぼ一定であった。黄砂影響が比較的小さかった

と考えられる同年５月の月間平均値と黄砂の影響のあっ

た期間のPM２．５／SPMを比較すると，５月期の０．６７に対

し黄砂時は０．５６とやや小さかった。

図２ 黄砂時の粒子状物質濃度の推移

４ まとめ

宮城県内の３ヶ所の大気汚染測定局でTEOM法（１ヶ

所）及びBAM法（２ヶ所）によりPM２．５の自動測定を

１～３年間実施した。月平均値の推移では３局とも春か

ら秋にかけて高く冬低くなる傾向が見られた。月平均

PM２．５／SPM比はBAM法の局では０．５２～１．０３で期間を通

しての平均は２局とも０．７４であったが，国設箟岳局では

０．４５～１．６９とばらつきが大きくかつ期間平均も１．００と異

常な値が得られ，低濃度域での測定精度に問題があるた

めと考えられた。次に，沿道測定局での自動車交通の影

響を調べた結果，道路の風上側になった場合と風下側に

なった場合での濃度比は１．３～１．８で風下側の濃度が高

かったが，PM２．５／SPM比は逆に風上側が１０％ほど高い

結果が得られた。また，２００２年春の黄砂ではSPMと共に

PM２．５も濃度の増加が観測され，黄砂期間中PM２．５／

SPM比はほぼ一定で０．５６であった。
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１ はじめに

大気の粒子状物質がヒトの健康に与える影響として，

近年欧米等の疫学調査でPM２．５と呼ばれる粒径２．５μm
以下の微小粒子状物質濃度が死亡率や疾病率との間に高

い相関が認められ問題となっている。PM２．５は多種多様

の物質からなり，その発生源も自然起源の他に，移動発

生源（自動車排ガス）や固定発生源等の人為起源に由来

するもの，さらにはガス状物質からの二次生成など複雑

且つ多様である。従ってPM２．５の低減化対策を講ずるた

めにはその組成と発生源の特性を把握することが重要で

ある。今回，PM２．５の主な成分である元素状炭素（以下

ECと略）と有機炭素（以下OCと略）について自動車排

ガス測定局と自動車排ガスの影響の少ない田園地域にお

いて，粒径分布や季節変動について調査を行い，PM２．５
への自動車排ガスの影響等について考察を行ったので報

告する。

２ 調査方法

２．１ 調査地点及び期間

国道４号線沿いの名取自排局（以下名取と略）と対象

として田園地域の国設箟岳局（以下箟岳と略）の２地点

について調査を行った。調査期間はおおむね２週間行っ

た，詳細は下記のとおりである。

図１ 調査地点の概要

名取自排局

① 平成１５年８月１３日～８月２７日

② 平成１５年１２月２日～１２月１６日

③ 平成１６年１月２１日～２月３日

④ 平成１６年３月５日～３月１９日

－９４－

宮城県におけるPM２．５調査結果
－粒径分布及び炭素成分について－

StudyonFineParticleMatter（PM2.5）inMiyagiPrefecture
－SizeDistributionandSeasonalCharacteristicsofCarbonComponents－

木戸 一博 佐久間 隆 小泉 俊一

北村 洋子 中村 栄一 加賀谷秀樹

KazuhiroKIDO，TakashiSAKUMA，Syun-ichiKOIZUMI
YokoKITAMURA，EiichiNAKAMURA，HidekiKAGAYA

環境大気測定局の国設箟岳局（田園地域）と自動車排ガス測定局の名取自排局（沿道）において，平成１５年度から

１６年度にかけて年４回，ローボリウムアンダーセンエアサンプラーによるPM２．５の調査を実施した。名取，箟岳にお

ける粒子状物質の粒径分布は，ともに０．５μm及び５μm付近にピークを持つ２山型を示した。PM２．５の濃度は名取が

平均で１８．７μg／逢，箟岳は１２．１μg／逢で浮遊粒子状物質（SPM）の５５％（名取）及び６０％（箟岳）を占めていた。

PM２．５濃度の主要成分といわれる炭素成分（TC）は名取がPM２．５の約４０％，箟岳が約２０％を占めていた。また，名

取のTCに占める元素状炭素（EC）と有機炭素（OC）の割合は，ほぼ同じであるのに対し，箟岳のTCは約３０％がEC
でOCが約７０％と田園地域と沿道で差がみられた。名取，箟岳ともにECの８０％以上は２．５μm以下に含まれ粒径分布は

０．５μm付近にピークをもつ著しく微小粒子側に偏ったパターンを示めした。

キーワード:PM２．５；浮遊粒子状物質；元素状炭素；有機炭素

Keywords：PM２．５；suspendedparticlematter（SPM）；elementalcarbon（EC）；organiccarbon（OC）



⑤ 平成１６年５月２４日～６月７日

⑥ 平成１６年８月２４日～９月７日

⑦ 平成１６年１１月２２日～１２月６日

⑧ 平成１７年２月２１日～３月７日

国設箟岳局

① 平成１５年８月１３日～８月２７日

② 平成１５年１２月２日～１２月２４日

③ 平成１６年１月２１日～２月３日

④ 平成１６年３月５日～３月１９日

⑤ 平成１６年５月２４日～６月７日

⑥ 平成１６年８月２４日～９月７日

⑦ 平成１６年１１月２２日～１２月６日

⑧ 平成１７年２月２１日～３月７日

２．２ 採取方法

浮遊粒子状物質の捕集は，ローボリウムアンダーセン

エアサンプラー（柴田科学社製AN－２００）を用いて行った。

ろ紙捕集は石英ろ紙（Pallflex２５００QAST）を用いて行った。

２．３ 分析方法

炭素成分の分析はCHNコーダ（MT－５型柳本製作所

製）で分析した。６００寿のHe雰囲気中で加熱処理したと

きに揮発する炭素をOC，８５０寿のHe雰囲気で燃焼した

残りの炭素をECとした。

３ 結果及び考察

３．１ 浮遊粒子状物質濃度と粒径分布

名取と箟岳においてローボリウムアンダーセンエアサ

ンプラーで測定した粒子状物質濃度を表１に示した。表

では総浮遊粒子状物質をTSP，粒径１０μm以下の浮遊粒

子状物質をSPM，粒径１０μm以上の浮遊粒子状物質を

GPMとして示した。更にSPMを粒径２．５μm以下の浮遊

粒子状物質と粒径２．５μm以上１０μm未満の浮遊粒子状

物質に分け各々をPM２．５とCPMとして表した。

３．１．１ TSP濃度と粒径分布

名取のTSP濃度の平均は４４．３μg／逢，箟岳は２２．５μg
／逢と道路沿道の名取が田園地域の箟岳の約２倍の値を

示した。図２，図３に名取と箟岳のTSPの粒径分布を示

した。名取，箟岳ともに，いずれの測定でも粒径０．５μ

m及び５μm付近にピークをもつ２山型の分布を示した。

３．１．２ 粒径濃度とTSPに占める割合

名取，箟岳の粒径別濃度を図４に，TSPに占める割合

を図５に示した。PM２．５の平均濃度は名取が１８．７μg／
逢で箟岳は１２．１μg／逢であった。TSPに占めるPM２．５の
割合は，名取が４２％，箟岳が５６％と沿道より田園地域で

TSPに占める割合が高くなった。

３．１．３ PM２．５とSPM濃度の季節変動及びPM２．５／

SPM濃度比

図６，図７に名取と箟岳のPM２．５とSPM濃度及び

PM２．５／SPM濃度比の関係を示した。名取，箟岳におけ

るPM２．５とSPM濃度は冬季に低く春季，夏季に高くなる

傾向がみられた。PM２．５／SPM濃度比の平均は名取が

０．５５，箟岳は０．６０と，沿道と田園地域で大きな差はみら

れなかった。また濃度比は名取，箟岳とほぼ同じ変動を

示しており冬季に比べ夏季が高い傾向を示した。標準法

（ろ紙捕集－質量測定）により日本各地で季節別に測定

した結果ではPM２．５／SPM濃度比は０．６～０．９で冬季に比

べ夏季に高いという報告１）がなされており，今回の調査

でもほぼ同様の結果が得られた。

３．１．４ SPMとPM２．５の関係

SPMとPM２．５には良い相関がみられるとの報告がある。

名取と箟岳におけるSPMとPM２．５の関係を散布図にして

図８，図９に示した。名取，箟岳ともに良好な正の相関

が得られた。

宮城県保健環境センター年報 第２４号 ２００６ －９５－

表１ 粒子状物質濃度測定結果



３．２ 炭素成分の測定結果

名取と箟岳のECとOCの粒径別濃度，及びTPM，SPM，

PM２．５，CPM，GPMそれぞれの粒子中のEC，OCの濃度

割合を表２及び表３に示した。また表４にTCに占める

EC，OCの割合を示した。表では全ECをTEC，粒径１０μ

m以下のECをSEC，粒径２．５μm以下のECをFEC，粒径

２．５μm以上１０μm以下のECをCEC，粒径１０μm以上の

ECをGECとして示した。OCも同様に全OCをTOC，粒

径１０μm以下のOCをSOC，粒径２．５μm以下のOCをFOC，
粒径２．５μm以上１０μm以下のOCをCOC，粒径１０μm以
上のOCをGOCとして示した。

３．２．１ 名取及び箟岳におけるEC濃度とOC濃度の

季節変動

図１０，図１１に名取と箟岳のECとOC濃度の測定結果を

示した。名取のEC濃度の平均は５．０μg／逢でOC濃度の

平均は５．３μg／逢とほぼ同じであった。また，ECとOC
の濃度変動もほぼ同じで冬季に低く春季から夏季にかけ

て高くなる傾向がみられた。箟岳のEC濃度の平均は１．０

μg／逢でOC濃度の平均は３．０μg／逢とOCがECの約３倍

であった。また，濃度変動はECの濃度変動はほとんど

なくほぼ一定であるのに対し，OCは冬季に低く，春季

から夏季かけて高くなる傾向が見られた。

３．２．２ EC及びOCの粒径分布と粒径別濃度

名取及び箟岳におけるEC及びOCの粒度分布を図１２，

図１３に示した。更に名取及び箟岳における粒度別ECの
TECに占める割合と粒度別OCのTOCに占める割合を図

１４，図１５に示した。名取，箟岳ともにECの８０％以上は

粒径２．５μm以下微少粒子に含まれ，微小粒子側に著し

く偏った粒径分布を示した。ガソリン車やディーゼル車

からの排出される粒子の粒径は８０％以上が０．５μm以下

であり，その主成分はECであるとの報告２～４）がある。

名取，箟岳で観測されたECの粒径分布は自動車排気粒

子の特徴を反映しており，微小粒子中のＥＣは主に

ディーゼル車等の排気粒子に由来するものと思われた。

一方OCは２．５μm以下の微少粒子側に含まれるOCは名

取が約５０％，箟岳が約６０％と微少粒子と２．５μm以上の

粗大粒子に含まれる割合とがほぼ同程度となった。粒径

分布は０．５μmと５μm付近にピークをもつ２山型を示

した。

３．３．３ PM２．５中の炭素成分

図１６に名取，箟岳におけるFECの濃度変動とPM２．５に
占める割合を，図１７にFOCの濃度変動とPM２．５に占める

割合を示した。FECは名取が４．２μg／逢で箟岳は０．８μg
／逢で沿道が田園地域より５倍高濃度であった，PM２．５
に占める割合は名取が２２％で箟岳は７％で沿道が田園地

域の３倍高い値を示した。濃度の変動は箟岳では大きな

変動が見られないが，名取は夏期に高く，冬季に低くな

る傾向がみられた。一方FOCは名取が２．６μg／逢箟岳が

１．７μg／逢で沿道が田園地域の１．５倍であった。PM２．５
に占める割合は名取が１５％，箟岳が１４％とほぼ同じで

あった。濃度の変動は名取では大きな変動はないが，箟

岳では夏季に高くなる傾向が見られた。

－９６－

表３ OCの測定結果

表２ ECの測定結果

表４ TC濃度とEC，OCの含有率



３．３．４ PM２．５とFECとの関係

図１８に名取のFECとPM２．５との関係を，図１９に箟岳の

FECとPM２．５との関係を示した。また，図２０に名取の

FOCとPM２．５の関係を，図２１に箟岳のFOCとPM２．５との

関係を示した。名取のFECとPM２．５には正の相関がみら

れるが，箟岳ではFECとPM２．５に相関が認められなかっ

た。一方FOCは名取では相関は認められないが，箟岳で

は正の相関が認められた。

４ まとめ

名取（沿道），箟岳（田園地域）における粒子状物質

の粒径分布は，ともに０．５μm及び５μm付近にピーク

を持つ２山型を示した。PM２．５の濃度は名取が平均で

１８．７μg／逢，箟岳は１２．１μg／逢でSPMの５５％（名取）

及び６０％（箟岳）を占めていた。PM２．５濃度の主要成分

といわれるTCは名取がPM２．５の約４０％，箟岳が約２０％

を占めていた。また，名取のTCに占めるECと有機炭素

OCの割合は，ほぼ同じであるのに対し，箟岳のTCは約

３０％がECでOCが約７０％と田園地域と沿道で差がみられ

た。名取，箟岳ともにECの８０％以上は２．５μm以下に含

まれ粒径分布は０．５μm付近にピークをもつ著しく微小

粒子側に偏ったパターンを示めした。
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１ はじめに

松島湾において，現在進められている大型海藻アカモ

クを利用した水質浄化事業では，これまで窒素やリンの

栄養塩固定能の定量化について明らかにされてきたが，

生態学的な位置づけについては未解明な部分が多く，藻

場を創設したあとの，将来予測についても手つかずで

あった。今回，松島湾の桂島および寒風沢島周辺藻場に

おいて，その生態系構造と変遷を明らかにするため，潜

水坪刈り調査を実施した。

２ 調査方法

２．１ 調査地点

図１に調査地点を示した。

桂島（ST．１）と寒風沢島（ST．２）の他に在城島付

近（ST．３）を補足的な調査地点とした。

桂島地点は，沖合約３００mの砂地上に設置された幅

５０m，長さ４００mの離岸堤（潜堤）である。海底基質は

直径約１m前後の被覆石（法面）およびコンクリートブ

ロック（天端）であり，水深は天端部分で２m，在来地

盤となる潜堤裾の付近は５mであった。

寒風沢地点は，粗い砂が堆積した天然岩礁地帯で，水

深は岸側で２m，沖側では岩棚の落ち込みがあり，約５

mとなっている。

図１ 調査地点図

２．２ 調査時期

アカモクの生育ステージに合わせて，成熟期（６月），

伸長期（１１月），繁茂期（２月）に実施した。なお，繁

茂期の調査は，当初１月に予定したが，荒天のため桂島

地点のみの調査となり，２月に再度調査日を設定した。

２．３ 調査方法

現地での潜水調査は，写真撮影を含む目視調査，およ

び坪刈り調査を実施した。特に坪刈り調査では葉上生物

を可能な限り，逃散させずに採補するため，方形枠上に

大きなネットをかぶせ，全量採補した。坪刈りで採取し

た動・植物の検体は，実験室に持ち帰り同定・計量作業

－９８－

松島湾における藻場の生態系調査結果について

EcologicalSurveyonAlgal-bedinMatsusimaBay

佐々木久雄 小山 孝昭 牧 滋

嵯峨 京時 久保田龍二＊
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松島湾において実施されている海藻を利用した水質浄化事業調査の一環として，アカモクを主とするガラ藻場の生

態系の構成・季節変化について調査した。その結果，アカモク藻場内では常に３０～４０種の植物種と７０種程度の動物種

が認められた。特に餌料生物となるヨコエビは一時的に爆発的な増殖が確認され，食物連鎖の重要な起点となってい

ることがわかった。アカモクの成長は水温の低い２月までは緩やかで，水温の上昇が認められる３月から急速な成長

を始めるが，湾内奥部では低水温期の冬期にも急激な成長をする群が確認された。アカモクを中心とする藻場は，栄

養塩の固定により水質浄化に寄与するのみならず，生態系を保持する重要な位置を占めていることが確認された。

キーワード:藻場，生物生産量，アカモク

Keywords：algal-bed,biomass,Sargassumhorneri
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を実施し，種の構成を解析した。なお，種類数の計測は

目視観察と坪刈り採集の合計とし，植物の優占種は目視

による被度の高い種，動物の優占種は坪刈りによる個体

数の上位３種とした。

３ 調査結果および考察

３．１ 各地点における藻場生物の生息状況

桂島地点の藻場内生物の出現状況を表１に，寒風沢島

地点を表２に示した。

桂島地点の植物出現種数は全体で３３種寒風沢島地点で

は４３種であった。代表種は両地点ともアラメ（Eisenia
bicyclis），アカモク（Sargassumhorneri）などの大型海

藻であった。アラメは多年生であり，年を通じて常に優

占しているが，一年生のアカモクは成長段階により違い

が見られた。分類群的には紅藻類の種数が多く，湿重量

はアラメ，アカモクなどの褐藻類が大半を占めていた。

寒風沢島地点の植物出現数が桂島地点より多様なもの

になっているのは桂島地点が，被覆石およびブロックと

いう比較的単調な環境であるのに対し，寒風沢島は砂地

や岩礁帯など海底地形の多様性に富み，その分多様な海

藻類が生育に適しているものと考えられる。

表１ 桂島調査地点における出現生物相

表２ 寒風沢島調査地点における生物相

植物湿重量の傾向には，地点間で明瞭な差は見られな

い。これは大型海藻であるアカモクやアラメなどの出現

状況により，全体の湿重量が左右されることが多いため

である。

出現動物の種類数は，桂島が７６，寒風沢島が５６種と，

桂島の方が多くなっており，植物の種類とは逆の傾向を

示した。分類群的に見ると桂島では軟体動物が，寒風沢

島節足動物の種数が多く認められた。これは寒風沢島が

桂島に比べて比較的外海に面し，波浪の影響を直接受け

る地点であったことによるものと考えられるが，両調査

地点とも季節による種数の大きな違いはなく，常におお

むね４０種前後の出現種数となっている。出現個体数は季

節によって大きく変動する。特に桂島で１月の調査でヨ

コエビ類の一種が一平方メートルあたり１２万個，湿重量

で約２００gと爆発的に出現したが，このときのヨコエビ類

は藻場内全体に均一に分布しているものではなく，その

分布場所は同一藻場内でも変動があることがわかった。

アカモク群落に蝟集するこれら小動物は，魚類の餌料と

なるものと考えられ，食物連鎖の起点となっていること

が示された。

３．２ アカモクの繁茂状況と成長度合い

表３にアカモクの全長，湿重量，株数の推移を表した。

また，図２にはアカモクの全長の測定結果を示した。

アカモクの全長は１１月に４０cm，１月及び２月に１００cm，
６月の３００cmとなっており，３月から６月にかけて急成

長することが確認された。また，株によりその成長度合

いにばらつきが認められ，各季節ともに数cmから１０数

cmの幼株や若株が確認されており，発芽時期や成長速

度に大きな差のあることがわかった。このことは１１月よ

り２月の株数が増加していることからも示唆されるが，

遅れて発芽したものや成長の遅いものは，藻場内の大き

いアカモクの成長に伴い光条件が得られず，ますます成

長が遅れるものと考えられるが，嵐や波浪などによって

大きく成長した周りのアカモクが除去されたときには，

速やかに成長する可能性を秘めているものと考えられる。

アラメなど多年生の藻場ではこのような生育の不揃いは

認められず，一年生海藻の種の保存戦略の一つと考えら

れる。

桂島地点では，６月の湿重量が２月より小さくなって

いるが，これは調査年度がアカモクの生育ステージに合

わせられなかったことによるものであり，アカモク群落
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が６月下旬の調査日には衰退していたものと考えられる。

谷口らは松島湾のアカモク藻場における最大湿重量を一

平方メートルあたり２２Kgと報告１）をしており，今回の

調査で得られた桂島で３．９Kg，寒風沢島で４．９Kgであっ

たことから考えても，調査した時期が最大繁茂期からず

れていたものと考えられる。

また特筆すべき状況として湾奥部の在城島周辺では，

１１月に全長４mに達するアカモク群落が確認されている。

（図３）五十嵐らはこれらを冬季成熟群と報告２）してい

るが，成長過程，環境要因など不明な部分が多く，今後

解明していく必要のある事項である。

図２ 各調査地点のアカモクの全長

４ まとめ

松島湾におけるアカモクを中心とした藻場内の生態系

構成について調査した。

その結果，藻場を形成するアカモクは３月頃から急激

に成長するが，季節を問わず多様な生態系構成の中心的

役割を果たしていることがわかった。その象徴的現象は

蝟集する葉上生物，特にヨコエビやワレカラによって示

され，これら餌料生物が食物連鎖の起点となっているこ

とが推察された。さらに目視観察の結果，メバルやアイ

ナメ，ボラ，アナハゼといった沿岸性の魚類ばかりでは

なく，それらによって生み付けられた魚卵も多数確認さ

れ，魚類の産卵・生育の場としても重要な位置を占めて

いることが確認された。今後は，このような生態学的な

重要性について定量的に比較・評価できる手法を検討し

て行く必要がある。

本調査は，宮城県環境生活部環境対策課の「海藻活用

水質浄化事業」の一環として実施した。関係者に御礼申

し上げます。
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１ はじめに

本県における地下水汚染状況の推移を定期モニタリン

グ調査結果（平成２年度～平成１６年度）１）でみると（図

１），環境基準の超過率は砒素が最も多く，次いで有機

塩素化合物（VOC），３番目に硝酸性窒素及び亜硝酸性

窒素（NO２＋NO３）の順となっている。環境基準の超過

率が最も高い砒素汚染地下水について，その起源と解

析・評価を行い汚染原因を明確にして行くことは重要で

ある。

東松島市（旧鳴瀬町）野蒜地区では，平成１１年度地下

水概況調査において，砒素の最高値が環境基準（０．０１mg
／ｌ）の２．９倍検出され，汚染井戸周辺調査においても

３．４倍検出された。それ以降の定期モニタリング調査で

は環境基準を超過していたが，平成１４年度以後は環境基

準を超過していない。

このことから，砒素汚染地下水の水質性状調査や土壌

溶出試験・含有量試験を実施し，これらの結果を解析す

ることにより，地下水汚染の起源を明らかにし，砒素汚

染地下水の評価を行ったので報告する。

２ 方 法

２．１ 調査時期

地下水性状調査は平成１５年１０月２日，７日，２４日の３

回実施し，土壌採取調査は平成１５年７月１５日，１０月２日

の２回実施した。

２．２ 調査地区及び調査地点

調査地区と調査地点は図２，３に示した。調査地区は

東松島市（旧鳴瀬町）野蒜地区であり，地下水性状調査

は１４地点，土壌調査は７地点である。

２．３ 調査項目

水質及び土壌中の砒素の他に，水質に関しては水温，

pH，EC，ORP，SS，陽イオン（Na＋，K＋，Mg２＋，Ca２＋），

陰イオン（F－，Cｌ－，NO２
－，NO３

－，PO４
３－，HCO３

－，

SO４
２－），SiO２，Pb，Cd，Hgである。なお，HCO３

－はアルカ

リ度から計算して求めた。

２．４ 分析方法

土壌中の砒素は環境庁告示第５９号（平成１６年１２月２８日

付け），水質項目はJIS.K.０１０２及び上水試験方法に準じた。
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宮城県東松島市(旧鳴瀬町)野蒜地区における砒素汚染地下水の解析事例

Case-StudyofAssessmentofGroundwaterContaminatedbyArsenicCompoundsin
NobiruDistrict,HigashimatushimaCity（Naruse）,MiyagiPrefecture
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県内で環境基準の超過率が最も多い砒素汚染地下水の起源と汚染の評価を実施した。この際，地形・地質などの地

盤資料や土地開発資料の収集・解析は必要であり，地下水の性状調査から得られた水質から作成したパターンダイヤ

グラムやトリリニアダイヤグラムにより水質組成を解析して，濃度相関マトリックスにより砒素と水質成分相互関係

を検討し，クラスター分析による分類化は汚染地下水の起源を推定するには有効である。また，汚染地下水の自然由

来か人為由来かの判定には土壌溶出試験と含有量試験を行うことは不可欠である。

キーワード：砒素汚染地下水；土壌溶出試験・含有量試験；多変量解析
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図１ 宮城県における地下水汚染状況



２．５ 水質解析法

水質の主要成分について，パターンダイヤグラムとト

リリニアダイヤグラムにより水質組成を解析した。砒素

と１４成分相互間の関係は濃度相関マトリックスにより検

討した。さらに，砒素と１４成分を用いてクラスター分析

（標準化ユークリッド平方距離法，ウォード法）２）によ

り地下水の分類化を行った。

３ 結果と考察

３．１ 地形・地質の概観

調査地区は本県中部に位置し，仙台平野の南東縁かつ

石巻平野南端の野蒜丘陵地に当たり，石巻湾に面する。

地質は基盤岩類の先新第三系を覆う中新世松島湾層群の

うちの松島層で，塊状の軽石凝灰岩を主としたシルト

岩・凝灰岩質砂岩からなり，その上を砂・礫などの沖積

層が覆う。松島層は浅海部に堆積した火砕流堆積物（海

成層）で，さらに海進を蒙っていると考えられ，地質構

造はNNW－SSE方向の褶曲構造及び断層で特徴づけられ

る３）４）。このような地質や地質構造から，当該地区は浅

い帯水層が存在していると推定される。１９８７年６月の宮

城県沖地震及び２００３年７月の宮城県北部地震では，崖崩

れや道路陥没，噴砂現象などの災害が発生した地域でも

ある。

３．２ 地下水の性状

地下水性状調査結果は表１に示した。砒素が検出され

た地点（０．００５mg／L以上）は４地点あり，調査地区の

西側に認められた。このうち１地点が環境基準を超過し

（０．０３４mg／L），その水質はpH８．５のアルカリ性であり，

ORP４３２mVで，Na＋（１６０mg／L）とCl－（１２４mg／L）の含有

量が高く，HCO３
－は４．２６meq／Lと高い。一方SiO２は１７．４２

mg／Lと低い。砒素以外の項目（NO２＋NO３，F－，Pb，
Cd，Hg）では環境基準を満足していた。

－１０２－

図２ 地下水性状調査地点とパターンダイヤグラム

図３ 地下水性状調査地点及び土壌調査地点と

パターンダイヤグラム

表１ 地下水性状調査結果



３．３ 水質解析

３．３．１ パターンダイヤグラム

パターンダイヤグラムは図２，図３に示した。野蒜地

区の地下水は河川水（鳴瀬川，吉田川）と比べると，陽

イオンではNa＋，K＋，Mg２＋，陰イオンではCl－，HCO３
－

が高い。特に砒素の環境基準超過地点においては，Na＋

＋K＋，HCO３
－が高いことから，地下水流動によりイオ

ン交換反応が進み，またCl－が高いことから海水の影響

を受けていると考えられる。

３．３．２ トリリニアダイヤグラム

トリリニアダイヤグラムは図４に示した。キーダイヤ

グラムによれば，砒素検出地点はアルカリ非炭酸塩Ⅳ型

と中間Ⅴ型であり，Na＋とCl－に富む海水やその混合し

た浅層地下水であることが分かる。しかし，Ⅳ型とⅤ型

に分類された地下水でも必ずしも砒素が高濃度を示して

いる訳ではなかった。

図４ 地下水等のトリリニアダイヤグラム

３．３．３ 濃度相関マトリックス

濃度相関マトリックスは図５に示した。砒素と正相関

の成分は，Na＋，Cl－，HCO３
－，pH，K＋，一方負相関の

成分はSiO２である。砒素と正相関を示した成分：Na＋，
K＋，Cl－は海水の主成分であり，またpHは海水で８．２程

度であることから，砒素と海水の関係を示唆している。

HCO３
－は地下水流動を示す成分と考えられることから，

砒素と地下水流動の関係が推定される。SiO２は水と岩

石や土壌の相互作用による溶出成分だが，海水中には低

濃度である。海水の主成分Cl－によりSiO２が凝集された

と考えられる。

３．３．４ クラスター分析

１５変数の相関係数を用いたクラスター分析結果として

得られたデンドログラムによれば（図６），１３調査地点

（海水と推定される調査地点１４を除く）は３グループに

分類され，砒素の環境基準超過地点は２つのグループと

は明らかに異なることが分った。このことから，砒素汚

染の範囲は極めて限定されていると示唆される。

図６ 地下水等のデンドログラム

３．４ 土壌溶出試験・含有量試験

土壌溶出試験及び含有量試験結果は表２に示した。土

壌溶出試験では０．００１未満～０．００３mg／L，含有量試験で

は０．０４９～０．８５mg／kgであった。人為的汚染は土壌溶出

量基準（０．０１mg／L）の１０倍を超え，かつ自然的要因に

よる含有量の上限値の目安（３９mg／kg）を超えた場合疑

われるとされている５）。定期モニタリング調査で砒素汚

染が確認されていた地点では，周辺井戸の土壌や岩石の

砒素は土壌溶出量基準の１／１０以下，かつ自然的要因に

よる含有量の上限値の１／１００以下であった。また，調査

地区には砒素汚染と考えられる工場・事業場や鉱山等は

確認されなかった。このことから，野蒜地区における砒

素汚染地下水の原因は自然由来と推定された。
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図５ 地下水等の濃度相関マトリックス



表２ 土壌溶出試験及び含有量試験結果

３．５ 汚染の起源と評価

一般に砒素の起源は硫砒鉄鉱などの砒素硫化鉱物，火

山活動に関連した熱水などと考えられ，地層中の砒素硫

化鉱物が酸化作用を受けて砒素が水に溶出したり，土壌

や粘土に吸着・集積されていた砒素が水に溶出するとい

う現象が考えられている６）。調査地区の地質は浅海部に

堆積した火砕流堆積物で軽石凝灰岩を主としたシルト

岩・凝灰岩質砂岩であることから４），堆積物中に砒素が

含有されている可能性は高い。砒素の地下水への溶出の

誘因は①pHの変化②塩分濃度の変化③酸化還元環境③

地下水の流動などがある。本調査地域における砒素汚染

の機構を考えると，天水由来の地下水が帯水層を流動す

る過程でイオン交換反応によりNa＋が増加するとともに

pHやアルカリ度を上昇させながら，松島層中を流動す

る。この層は海成層であることから，層中に包含されて

いる塩水（主成分Na＋，Mg＋，Cl－）と砒素を溶出し，こ

れらが地下水に付加され，さらにpHやECも高くなる。

一方SiO２はCl－との凝集反応により地下水から取り除か

れると考えられる。このことから，砒素が検出された地

点の水質性状はpHが高く，Na＋とCl－に富む海水型やそ

の混合型となる。また，調査地区は近年人工的に埋めた

てられた新興地である。砒素汚染地下水が汲み上げられ

る一方，周辺から砒素に汚染されていない地下水が砒素

や塩水を包含する帯水層へ浸入し希釈されたと考えられ

る。このことから，平成１１年度において地下水概況調査

では環境基準超過地点が見出されたものの，平成１４年度

以後は確認されなくなったと推定される。今回環境基準

を超過していた地下水は新規の浅井戸（深度３m）によ

るものであった。

以上のことから，東松島市（旧鳴瀬町）野蒜地区にお

ける砒素汚染地下水の起源は自然由来であり，その範囲

は極めて限定されていると判定される。

４ まとめ

県内で環境基準の超過率が最も多い砒素汚染地下水の

起源と評価を行うため，東松島市（旧鳴瀬町）野蒜地区

において調査を実施した結果，次のことが分かった。

茨 砒素汚染地下水の起源を評価するに当たり，地形・

地質などの地盤資料や土地開発資料の収集・解析は必

要である。

芋 地下水の性状調査から得られた水質について，パ

ターンダイヤグラムやトリリニアダイヤグラムにより，

水質組成を解析して，濃度相関マトリックスにより砒

素と水質成分相互関係を検討し，クラスター分析手法

を用いた分類化は汚染地下水の起源を推定するには有

効である。

鰯 汚染地下水の自然由来かどうかの判定には土壌溶出

試験と含有量試験を行うことは非常に重要である。
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１ はじめに

鉛川では，河川中のPbやCdなど重金属が環境基準を

超過している。この原因は，これまでの調査１）～３）から

「河床・河岸に鉛を高濃度に含む湧水があるなど地質構

造由来の自然汚濁による」４）とされている。

そこで，「地質構造由来の自然汚濁」とされてきた環

境基準超過の原因を精査するため鉛川水質監視調査の一

環として，平成１４年度から鉛川湧水調査を実施している。

前報５）では平成１４年度からの３カ年間の調査結果を報告

した。本報では平成１７年度調査結果を加えて，湧水の湧

出機構及び多変量解析手法を用いて水質特性を解析する

とともに，河床堆積物浸漬実験を粒径別に３０日間まで行

い，河床堆積物を粉末X線回折法により鉱物の確認を

行ったので報告する。

２ 方 法

２．１ 調査時期及び調査地点

調査は平成１７年８月２９・３０日に，鉛川との二迫川合流

点から向原橋までにおいて実施した（図１）。

図１ 平成１７年鉛川湧水調査地点図

２．２ 調査方法

湧水調査は，前報と同じ方法により実施した。なお，

今回は河床湧水部の上流地点において径５０mm・長さ

９７０mmステンレス製で先尖部が孔径３．５mm１０個を有す

る有孔管を河床堆積中に埋め込み湧水を採水した。

２．３ 調査項目及び測定方法

前報と同様である。
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鉛川湧水調査結果（第２報）

AssessmentofGroundwaterintheNamariRiver芋

清野 茂 小山 孝昭 佐藤健一＊１
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鉛川の湧水中のPbやCdなど重金属と一般水質の調査を４年間にわたり実施した結果，湧水は河川水と混合した河床

湧水及び河川水との混合がない側壁湧水の２種類に大別され，その分布は前者が二迫川合流点から向原橋まで，後者

が西角橋から向原橋まで及び佐野橋上流に多く存在することが明らかとなった。湧水の１６水質成分のクラスター分析

により，湧水は河床間隙水（ハイポレックゾーン水；HZ水と略す）と露頭湧水の２つに大分され，さらにHZ水は河

川水由来と浅い地下水由来の２種類に区分された。Pbは浅い地下水由来のHZ水と露頭湧水に，CdやZnは河川水由来

のHZ水にそれぞれ高濃度であり，Fは露頭湧水に高濃度であった。河床堆積物浸漬実験結果から粒度別では細粒ほど

重金属の溶出量が多く，脈石の種類により重金属の溶出量が異なることを示唆していた。脈石の粉末X線回折では石

英と黄鉄鉱が主成分であることが確認された。

キーワード：湧水；河床間隙水；重金属；多変量解析；鉛川

Keywords：groundwaters；hyporheiczonewaters；heavymetals；multivariateanalysis；Namaririver
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２．４ 河床堆積物の浸漬実験

試料は向原橋及び藤沢橋付近で採取（平成１６年８月３１

日）した河床堆積物で，１年間室温で放置乾燥させたも

のである。前者は粒径別３種類（２mm以下，２～４０mm，
４０mm以上，それぞれ２kg）と脈石（０．５４kg），後者は脈

石（０．３８５kg）の計５種類である。各堆積物を超純水５００

～１０００mlでポリエチレン製容器に完全に水没させ，６

時 間・２４時 間（１日）・６２時 間（３日）・１４４時 間（６

日）・２８８時間（１２日）・５７６時間（２４日）・７２０時間（３０

日間）の７回浸漬した。１回ごとに浸漬水を全量回収し

た。原液はpH・R－pH・アルカリ度・EC・ORP・Pb・
Cd・Zn・As・Feを測定し，遠心分離後ろ過した試料は

カチオン・アニオン・Pb・Cd・Zn・As・Fe・F・SiO２・

Alを測定した。

２．５ 粉末Ｘ線回折（XRD）法測定

粉末X線回折装置は東北大学大学院理学研究科（理学

電機㈱製RU３００）により，脈石の構成鉱物同定を行った。

測定条件は管電圧・電流が３５kV，管電流１５mA（Cu－K
α線）である。走査条件は，走査間隔０．０１°，走査速度

１°／分とし，走査範囲２θ＝３～６５°とした。

３ 結 果

今回の湧水調査結果は表１に示した。

４ 考 察

４．１ 鉛川形成史

鉛川は古来の名称ではないと考えられる。鉛川が括弧

書きとして「中の沢」との名称がみられるからであり６），

近年になってからの名称と推定される。このような鉛川

が河川形成された経過について年代的に考察しておくこ

とは，河床の堆積物環境や河川構造などを解析する上で

有意義である。そこで，鉛川を次の４つの形成期に分類

した。すなわち，①古鉛川期［１万年以前］：現鉛川に

おいて一部露出する岩盤まで侵食作用を受けて下刻され

た。寒冷期ではさらに下刻された。鉛川渓谷の形成。②

旧鉛川期［１万年～８千年前］：海水面が最上昇し，侵

食・運搬作用よりも堆積作用が卓越し，沖積層が形成さ

れた。この頃に細倉層の露頭鉱石が偏在的に沖積層へ混

入した。③新鉛川期［８千年～河川改修以前（平成２年

頃）］：沖積層堆積流域での蛇行化。鉱山活動で掘出さ

れた鉱石の一部・ズリ・カラミそして捨て石堆積場の堆

積物の決壊物などが顕在的に堆積した。④現鉛川期［河

川改修終了後（平成２年頃）～］：土木工事による沖積

層の攪乱・河道の直線化。

４．２ １４～１６年調査における湧水の水質特性

前報で報告した４６湧水の水質特性を詳細に検討するた

めに，水温，pH，Pb，Cd，Zn，Fの６項目について流

程順に河床湧水及び河川水との混合がない側壁湧水の２

種類に区分し，さらに河川表流水（河川水と略す）とと

もに図示した（図２）。河床湧水の分布は鉛川と二迫川

合流点～あきのり橋の広範囲に及んでおり，側壁湧水は

西角橋～向原橋，森下橋付近，あきのり橋上流に限定さ

れていることが分かった。さらに，項目ごとに分布特性

をみた。水温とpHは細倉中央橋上流で側壁湧水の一部

が河川水よりも高いもののその他は低い。高濃度Pb，
Cd，Znの分布は河床湧水及び側壁湧水ともに同様な傾

向を示しており，西角橋～向原橋と佐野橋上流で存在し，

高濃度Ｆの分布は河床湧水が二迫川合流点～向原橋，側

－１０６－

表１ 平成１７年鉛川湧水調査結果



壁湧水が細倉中央橋上流に２極化している。河床湧水と

側壁湧水の存在や水質特性の分布の相違は鉛川の河川環

境，すなわち両岸の斜面地形，河道・河床・河岸の形態

そして堆積物の構造や存在量などの違いとともに河川水

と周囲の地下水流動との関わりの違いもあると考えられ

る。

４．３ １７年調査における湧水の水質特性

湧水は５カ所存在し，河床湧水であった。その内２カ

所（H１７湧－４，５）においてはその湧水部位の直上流

で，前者は有孔管により（H１７孔管－７），後者は素堀

り孔により（H１７湧－８）それぞれ採水した。

H１７湧－１，２は久保橋における河川水水質組成とほ

ぼ同じであることから河川水由来のHZ水，H１７湧－

３，４，５は西角橋における河川水水質組成と比べると

Pb，Cd，Znが高濃度で，一方陽イオンや陰イオンが低

濃度であることから，浅い地下水由来の脈石と反応した

HZ水であると考えられる。この３湧水のPb，Cdは環境

基準を超過している（表１）。H１７湧－４及びH１７湧－５

の直上部位における湧水H１７孔管－７及びH１７湧－８で

は，これらの成分濃度が下位部に比べてほぼ同程度もし

くは高いと推定された。HCO３は流下に従って上昇する

ことから，上部位のH１７湧－７及びH１７湧－８では低い。

しかし，H１７湧－５とその上部位のH１７湧－８ではMg，
Na，KそしてFが上部位でありながら低濃度であった。

このことは酸性の浅い地下水が河床堆積物中にFを高濃

度に含有する鉱物からＦ成分を溶脱していると考えられ

る。

H１７湧－３，４，５の湧水が存在する区域すなわち向
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図２ 調査地点の流程距離・標高とpH・水質成分の分布



原橋から西角橋の流域の地形は，鉛川渓谷出口の拡幅部

にあたり，中位段丘面でもある７）。河床には基盤岩の小

野田層が一部露出している。現河床から段丘堆積物の厚

さは３m～５mと推定され，鉛川流域では河床堆積物が

最も大量に堆積している状況にあり，また瀬－淵構造も

数多く存在している。堆積物は中礫から細礫，一部には

巨礫そして亜炭もみられ，表面が褐色変色した脈石が混

在している。このように相当量の河床堆積物が埋積する

HZが存在し，一方向原橋から二迫川合流点までは河道

勾配約９／１０００と緩く，氾濫原に埋積した間隙に富む旧

河道のHZからの流入水（HZ水）があることは想定でき

る。河床堆積物中にPb，Cd，ZnそしてFを高濃度に含有

する硫化鉱物が存在するとSO４に酸化されて，これらの

成分が河川近傍の浅い地下水や河床に高濃度で溶出して

くることは十二分に考えられる。従来の調査１）～３）から

も，向原橋から西角橋の流域においては高濃度のPb，
Cd，Znを含有する湧水が存在することが報告されてお

り，今回の湧水地点は従来の地点にほぼ近くであり，高

濃度に重金属を含有する湧水の湧出が継続していること

が明らかとなった。

４．４ 湧水の多変量解析

前報において１６水質成分（pH，EC，HCO３，Na，K，
Mg，Ca，Pb，Cd，Zn，Al，NO３，Cl，SO４，F，SiO２）が 測

定された４６湧水に今回の７湧水を加えた５３湧水について，

主成分分析８）を行った（表２）。

その結果，第４成分までで累積寄与率は約８０％に達し，

鉛川の湧水の特性は次のような少数の主成分で集約され

た。第１主成分は正の値がSiO２，NO３，Al，Zn，Pb，
Cd，HCO３の順で高く，負の値はCa，SO４，EC，Na，
Mg，K，F，pHの順で高い。このことから，HZからの重金

属・SiO２の溶出などの湧水水質への影響を示す総合的

な指標と考えられる。第２主成分は正の値でZn，Al，Pb，
Cd，F，Mg，Kの順で高く，負の値を示したのはpH，
HCO３，NO３であることから，pH，HCO３によりHZから溶

出した成分と解釈される。第３主成分は正の値でPb，
SO４，Ca，Fの順で高く，負の値でHCO３，NO３，Cd，
Clの順で負の値が正の値よりも大きいことからあること

から，浅い地下水による溶出成分を強く反映する湧水で，

第４主成分は正の値でCd，pH，Fの順で高く，負の値で

はCl，Pbが高いことから酸性湧水によるCd，Fの溶出し

た成分といえる。鉛川の湧水水質は，HZからの溶出成

分，浅い地下水由来成分，酸性湧水由来成分を含有する

ことで説明できると考えられる。

さらに，主成分のスコアを用いたクラスター分析８）に

より，湧水の水質を区分した（図３）。なお，図中の調

査地点番号は前報に従っている。非類似度を示すデータ

間の距離の計算には標準化ユークリッド平方距離を用い，

クラスター間の結合にはウォード法を使用した。類似度

の高いクラスターを結合させた結果，HZ水と露頭湧水

の２つの大別され，さらにHZ水は河川表流水由来と浅

い地下水由来の２区分に分類された。河床湧水の分布は

鉛川と二迫川合流点～あきのり橋の広範囲に及んでおり，

側壁湧水は西角橋～向原橋，森下橋付近，あきのり橋上

流に限定されている。これらの分布は前述したように，

河床湧水の分布は鉛川と二迫川合流点からあきのり橋の

広範囲に，一方側壁湧水は西角橋～向原橋，森下橋付近，

あきのり橋上流に限定されて存在している。

表２ 湧水の主成分分析結果

－１０８－

図３ 湧水のデンドログラム



４．５ 河床堆積物の浸漬実験

前報では５日目までの浸漬実験だったが，河床堆積物

はその場に長期間にわたり堆積し，地下水などとの接触

期間は相当長いことが考えられるので，今回は７２０時間

（３０日目）まで浸漬期間を延長して実施するとともに，

堆積物の粒径や脈石の違いの有無も併せて検討した。そ

の結果を図４に示した。まず，粒径別でみると，粒径が

小さい程重金属（Pb，Cd，Zn，As，Fe）濃度レベルが
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図４ 河床堆積物浸漬実験結果



高い。粒径が小さいほど水との接触面が多いことから，

多く溶脱したと考えられる。また，高濃度Feの出現時に

はこれら重金属の濃度も高くなっていた。黄鉄鉱が酸化

されて重金属が溶出したと推察される。この現象は２種

類の脈石においても同様にみられた。FとSiO２は浸漬期

間を延長すると濃度上昇が継続したが，Fは５７６hr（２４日
目）から濃度が低下し７２０hr（３０日目）には激減し，こ

の現象は２種類の脈石においても同様であった。F濃度

激減時にはMg濃度も低下していることから，MgF２とな

り共沈した可能性が大きい。Al濃度は時間経過とともに

低下したが，高濃度Feの出現後に上昇に転じており，特

異的な溶出を示した。２種類の脈石についてみると，重

金属の溶出濃度レベルが異なっていた。A－４向原橋脈

石はPb，Cd，Znが高濃度で，一方B藤沢橋脈石はAs，
Feが高濃度てあり，含有鉱物の種類が異なっていること

が示唆された。脈石からはこれらの重金属が高濃度で長

期間継続して溶出していることが判明した。また，２種

類の脈石の粉末X線回折によると（図５，６），主成分

は石英と黄鉄鉱であることが明らかとなった。

図５ 脈石（向原橋）の粉末Ｘ線回折結果

図６ 脈石（藤沢橋）の粉末Ｘ線回折結果

５ まとめ

鉛川の湧水中のPbなど重金属と一般水質の調査を４

年間にわたり実施した結果は次のとおりであった。

茨 湧水は河川水と混合した河床湧水及び河川水との混

合がない側壁湧水の２種類に大別され，その分布は前

者が鉛川と二迫川合流点から向原橋まで，後者が西角

橋から向原橋まで及び佐野橋上流に多く存在すること

が明らかとなった。

芋 湧水の１６水質成分のクラスター分析により，湧水は

HZ水と露頭湧水の２つに大分され，さらにHZ水は河

川水由来と浅い地下水由来の３種類に区分された。

Pbは浅い地下水由来のHZ水と露頭湧水に，CdやZnは
河川水由来のHZ水にそれぞれ高濃度であり，Fは露頭

湧水に高濃度であった。

鰯 河床堆積物浸漬実験結果から粒度別では細粒ほど重

金属の溶出量が多く，脈石の種類により重金属の溶出

量が異なることを示唆していた。

允 脈石の粉末X線回折法よると石英と黄鉄鉱が主成分

であることが確認された。
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１ はじめに

伊豆沼・内沼は宮城県北部に位置する低地湖沼で，ガ

ンやハクチョウ等の冬鳥の渡来地として国内でも極めて

価値の高い自然環境を有し，昭和６０年（１９８５年）に，ラ

ムサール条約（特に水鳥の生息地として世界的に重要な

湿地に関する条約）の登録湿地に日本では２番目に指定

されている。

沼は迫川流域の農業用水，洪水時の遊水池としての役

割も担っており，漁業も行われ，夏季はハスの花，冬季

はハクチョウをはじめとする冬鳥を対象とした観光も盛

んである。

沼の面積は，伊豆沼・内沼あわせて約３．９挨と広いが

最大水深が約１．４mと非常に浅い沼である。沼から流出

する荒川は約７km流下し迫川に合流する。

しかし，沼は水田地帯に位置しており，迫川との水位

差がほとんどないので，沼の水がなかなか流出せず泥が

堆積しやすく，また，浅いため風が吹くと泥が巻き上が

りなかなか沈まないという特徴がある。そのため，沼は

浅底化と同時に，水質汚濁という事態を招き，好ましく

ない環境になっている。

そこで，県は周辺市町村と共にこの沼を保全するため

調査を実施し，対策を講じることとした。この地域の極

めて貴重な環境を将来にわたって保全するために，県は

平成５年（１９９３年）伊豆沼・内沼環境保全対策基本計

画１）を策定した。この計画に基づきこれまで水質改善・

浅底化防止対策として，マコモの植栽，浄化用水の導入，

下水道の整備等が進められている。

それにもかかわらず，水質においては環境基準点であ

る伊豆沼出口での，湖沼の汚濁の度合いを示す指標であ

る化学的酸素要求量CODの約２０年間の値は，おおよそ

８から１１mg／ｌと環境基準値（B類型：COD５mg／l）を

満たしていない。特に，環境省が公表した「CODでみ

た湖沼の水質下位水域」においては平成１５，１６年度連続

で全国ワースト２位となっている。

この沼の特徴として，流入水量が沼の大きさに比べ非

常に少なく水が滞留し，泥が堆積する。底泥からの栄養

塩の溶出もあり，プランクトンが増殖しやすい。また，

水深が非常に浅いので底泥が風ですぐ巻き上げられ，な

かなか濁りがとれないことである。これらプランクトン

や濁りがCODの上昇につながっていると考えられてお

り，水中の栄養塩を減らしプランクトンの増殖を抑制し，

濁りを減らすことができればCODが下がると期待され

る。伊豆沼・内沼はラムサール指定湖沼でもあり，水質

浄化対策としては，浚渫などの手段はとりにくく，生態

系に配慮した方法で行う必要がある。そこで，沼に生育

する水生植物，特に大型の浮葉植物の栄養塩の吸収能に

着目して，容器内における水生植物の水中からの栄養塩

吸収特性を試験し，その浄化効果について検討した。

２ 方 法

２．１ 試験対象水生植物（浮葉植物）

ヒシ，アサザ
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宮城県北部に位置する伊豆沼・内沼はラムサール条約の登録湿地になっている。沼は面積約３．９挨であるが最大水深

が約１．４mと浅い。これまで浄化対策はいくつか提案されているが，環境省が公表した「CODでみた湖沼の水質下位水

域」において平成１５，１６年度連続で全国ワースト２位となっている。汚濁負荷のうち約２５％は内部負荷であるという

報告もあり，沼に生息する水生植物に着目し，容器内における水生植物の栄養塩吸収特性を試験し，その浄化効果に

ついて検討を行った。
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２．２ 試験方法

水生植物の水中からの窒素・燐の吸収を調べるために，

試験装置から定期的に試験水を採取し，溶存態無機窒素

（DIN）・溶存態無機燐（DIP）の濃度を測定した。

① 試験期間：平成１７年５月から８月まで

試験は植物の成長に従い概ね１ヶ月に１回の割合

で行った。それぞれの試験期間は概ね１週間とした。

② 場所：直射日光の当たらない当センターの軒下

③ 試験水：濁りを沈殿により除いた伊豆沼の水４l
に栄養塩として窒素と燐を添加した。

窒素源としては硝酸ナトリウム，塩化アンモニウ

ム，燐源としてはリン酸水素二ナトリウムを用いた。

④ 試験装置：下部にゴム栓をした直径１１cm，長さ

５０cmのアクリル製透明パイプに試験水を入れ，１

本のパイプにつき１種類の試験植物を２本ずつ入れ，

プラスチック箱に立てて試験した。

⑤ 測 定：TRAACS８００を 用 い 溶 存 態 無 機 窒 素

（DIN）・溶存態無機燐（DIP）の濃度を測定し，試

験植物の水中からの窒素・燐の吸収を調べた。溶存

態無機窒素（DIN）は硝酸態窒素，亜硝酸態窒素，

アンモニア態窒素の和とし，溶存態無機燐（DIP）
はリン酸態燐とした。

３ 結果と考察

図１は，窒素源をアンモニア態で添加した時の６月の

吸収試験結果である。試験水に初期濃度が窒素５mg／l，
燐０．５mg／lとなるように栄養塩を添加し，試験水中の溶

存態無機窒素・燐濃度の変化を測定した。ヒシ，アサザ

とも５mg／lの窒素が，１日に１mg／l程度減少していき，

約１００時間４日程でほとんど水中から無くなる程の良い

吸収を示した。燐についても良い吸収を示していた。試

験の前後で懸濁態窒素・燐濃度の変化があまりないこと

から，プランクトン等の影響は少ないものと考えられた。

また，試験前後で亜硝酸態窒素，硝酸態窒素の濃度に変

化がなかったことから脱窒による窒素減少もほとんどな

いと考えられた。

図１ 水生植物による窒素・燐の吸収

図２に，窒素源として，アンモニア態，硝酸態で添加

した時の違いによるDIN吸収速度の比較を示す。時間当

たりの吸収速度は，試験水中の溶存態無機窒素・燐濃度

の変化を試験植物の湿重量で除して求めた。ヒシ・アサ

ザ共に，アンモニア態の方が硝酸態より吸収速度が大き

いことがわかった。一般的に植物は窒素を硝酸態で吸収

することが多いが，沼では底泥は還元雰囲気にあり，窒

素はアンモニア態で溶出すると考えられ，沼に生息する

ヒシ・アサザはアンモニア態での吸収に適応していると

考えられる。

図２ 窒素源の違いによるDIN吸収速度

図３に，月別のヒシによる水中からのDIN・DIPの栄

養塩吸収速度を示す。窒素源はアンモニア態にて添加し

た。今回のヒシのDINの吸収速度結果ではで１０－２mg・
g－１・h－１のオーダーとなり海草アマモ２）と同程度となっ

ている。ヒシは１年生の植物であるが，この地域では，

４月に種から芽を出し，５月に水面に葉を出し，６，７

月と成長し，８月に花が咲き，９月に実をつけるという

生活史を持つ。この吸収試験において，５月から８月ま

での窒素・燐の吸収速度はほぼ同オーダーで推移してい

るので，沼のヒシはその成長期間を通じほぼ同じ吸収速

度を維持しているものと考えられる。

図３ ヒシの月別吸収速度
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伊豆沼・内沼では，春から夏にかけてこれら水生植物

によって水中から栄養塩類が効率的に吸収されることが

示唆される。沼の大きさに比べて入ってくる川の水の量

が少ないので，水の流れが遅く，入ってきた濁りが底に

堆積する。その底泥が分解し溶出し，プランクトンが発

生しやすくなる。また，水深が浅いため風が吹くと泥が

巻き上がりその濁りはいつまでも続くことになる。この

ようなメカニズムによって流入する川よりも沼の水の濁

りや汚れが大きいものとなっている。

図４ 沼の水質汚濁について

このプランクトンの増殖や濁りの発生をできるだけ少

なくしようとして，着目したのが沼の水生植物である。

春から夏にかけて水生植物は盛んに栄養塩を吸収して成

長し，水面にいっぱい葉を広げて光を遮る。水生植物が

繁茂すると，増殖するのに必要な水中の栄養分と光が少

なくなって，プランクトンはあまり増殖できなくなる。

また，水生植物の葉や茎によって少々風が吹いても波立

たず泥の巻き上げも防止される。これら水生植物は，春

から夏にかけてプランクトンや巻き上げを減らし，

CODを抑制すると考えられる。

これらの水生植物の特性を良く考察し，その水質浄化

の能力を十分発揮できるよう適正に配置する等の取り組

みが，伊豆沼・内沼の水環境改善につながっていくもの

と考えられる。

ヒシ，アサザは水中の小動物等の隠れ場所ともなり，

その群落の増加は生物多様性にも寄与するものと思われ

る。

水生植物においては，抽水植物のヨシやマコモは水深

の浅い所でしか生育できないが，この沼の最大水深は約

１．４mであり，沼のほとんどは１m前後の水深で，広い

沼の大部分はヒシ，アサザ等の浮葉植物の生育に適して

いる。中でもヒシは茎の長さが３m以上にもなるので，

この沼でしばしば起こる増水時の水位変動にも対応でき

る構造となっている。図５に繁茂しているヒシの写真を

示す。

また，ヒシの実は大昔から人々の重要な食料であった。

図６に伊豆沼・内沼のヒシの実を示す。左のトゲ４本の

実がオニビシで，右のトゲ２本の実がヒシであり，この

沼では両方見うけられる。環境負荷の低減の観点からヒ

シの実の収穫が肝要であり，食材としての活用も期待さ

れる。

図５ 伊豆沼・内沼のヒシ

図６ 伊豆沼・内沼のヒシの実

４ まとめ

伊豆沼・内沼の水質浄化について，水生植物に着目し

てその栄養塩吸収能を測定したところ，ヒシ，アサザと

も窒素・燐の良い吸収を示した。

沼の水生植物は，春から夏にかけて，水面にいち早く

葉を広げ，水中から栄養塩をさかんに吸収し，光も遮断

し，プランクトンの増殖を抑制し，一面に繁茂すること

で，風が吹いても水面が波立たず，巻上も防止し，プラ

ンクトンや濁りによるCODを抑制すると考えられる。

伊豆沼・内沼では，沼及び沼周辺の水環境を含めて自

然環境全体の保全のあり方を考えていかなければ，この

貴重な湿地帯のサンクチュアリーは守れない。

そこで，流入負荷低減対策とともに湖沼内対策の推進が

重要である。すなわち，自然の力，沼の中の水生植物の

浄化力を活用して，適度に人間が関わりを持った適正な

管理を行うことで，人間と自然が共存でき，良好な水環

境が保全されていくことと思われる。
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１ はじめに

カンピロバクターによる食中毒は増加傾向を示し，学

校などの大規模食中毒事例が減少し飲食店などを原因と

した小規模事例が急増してきている１）。食中毒としては

鶏肉が原因となる事例が多く，しかも菌で汚染された鶏

肉の加熱調理不足や，器具を介した二次汚染により発生

していると推察される１）２）。そこで営業施設あるいは家

庭での食品の取り扱いによる二次汚染防止に主点をおき，

具体的な食中毒予防対策の構築を目的とするため，４種

類の消毒薬を用いカンピロバクターに対する消毒効果と，

調理器具からのカンピロバクター除菌方法について検討

を行ったので報告する。

２ 方 法

２．１ 供試菌株と培養法

食中毒分離株のCampylobacterjejuniC１９株（以下C.
jejuni）を用い，Bolton培地で４２寿，２４時間微好気培養し

た菌液を披検菌液とした。対照として，EscherichiacoliATCC
２５９２２株（以下E.coli），StaphylococcusaureusATCC２５９２３株
（以下S.aureus）をハートインヒュージョンブイヨンで

３７寿，２４時間培養し用いた。

２．１ 湿潤条件あるいは乾燥条件における生存性

滅菌済み抗菌物質検査用ろ紙（ADVANTEC：直径

１０mm）に，被検菌液および対照菌液５０μlをそれぞれ接

種し，３５寿で１０分乾燥させこれを乾燥条件検体とした。

また各菌液１００μlをそれぞれ接種し湿潤箱に入れ保存，

これを湿潤条件検体とした３）。それぞれを４寿および２５

寿条件下に保存し，２，３，５，７，２４，７２時間後ろ紙

を１mlのPBSに浸し，C.jejuniはCCDA培地（Oxoid）２

枚に１００μl塗布し４２℃，４８時間培養，E.coliはBTB乳糖

寒天培地（日水），S.aureusはマンニット食塩培地（日

水）にそれぞれ１００μl塗布し３７℃，２４時間培養後に菌数

を測定した（図１）。

図１ 湿潤・乾燥条件下におけるCampylobacter生存試験
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カンピロバクターに対する消毒薬の効果
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カンピロバクターの二次汚染防止に主点をおき，菌の消毒効果と除菌方法による検討を行った。４種類の消毒薬を

用いた殺菌効果の検討結果，Campylobacterは次亜塩素酸ナトリウム２００ppm濃度で３０秒以内，過酢酸１０ppm濃度３０秒

以内で菌は死滅した。また，湿潤条件あるいは乾燥条件下の時間経過によるカンピロバクター生存性は，湿潤条件下

で４寿，２５寿とも７時間後まで菌は生存し，乾燥条件下では４寿保存で７時間後に，２５寿保存で３時間後に菌は死滅

した。さらにCampylobacterjejuniで表面を汚染した各材質まな板からの除菌モデル実験の結果，各材質とも７０％アル

コールおよび３０ppm過酢酸溶液で除菌された。除菌率でみると，各材質のうちステンレス製まな板は全ての処理方法

において高い除菌率を示したが，特に木製まな板では７０寿温水処理や次亜塩素酸ナトリウム処理においてカンピロバ

クターの除菌が困難であった。

キーワード:カンピロバクター；汚染防止；消毒薬；過酢酸
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２．３ 使用消毒薬

アルコール（７０％：岩城製薬），次亜塩素酸ナトリウ

ム（６％：オーヤラックス）４），塩化ベンザルコニウム

（１０％：岩城製薬），過酢酸（３２wt.％：SIGMA）を対象

消毒薬とし，消毒薬の希釈は滅菌蒸留水を用いた。

２．４ 消毒薬の殺菌効果

それぞれの濃度に希釈した消毒液を作製し，これに

１０６個／ml相当の菌液を１００μlずつ添加した。混和後，

それぞれから１００μlをミューラーヒントン培地に接種し，

各発育条件下で１８～２４時間培養後，菌の発育の有無より，

最小発育阻止濃度（MIC）を求めた。さらに次亜塩素酸

ナトリウムおよび過酢酸について，短時間処理（３０秒，

１分，２分）の殺菌効果を確認した。

２．５ 菌汚染まな板の作成と除菌法

まな板の代替えとして，９酌にカットした，木製，合

成樹脂製，ステンレス製板それぞれ２０枚に，C.jejuniを
添加した鶏肉乳剤菌液を１００μl塗布し乾燥させ，これを

汚染まな板とした５）。除菌は，汚染まな板各２枚を滅菌

シャーレに入れ，水道水（２０秒），中性洗剤（２０秒），７０

寿温水（１分），７０％アルコール噴霧，次亜塩素酸ナト

リウム１００ppm，２００ppm（３０秒，１分，２分），過酢酸

１０ppm，２０ppm，３０ppm（３０秒，１分，２分）で処理し

た後，各板の表面を滅菌綿棒でよく拭き取り，カンピロ

バクターの生残菌数（２枚の平均値）を測定した（図２）。

図２ まな板表面からのCampylobacter除菌効果試験

３ 結 果

３．１ 湿潤条件，乾燥条件下の時間経過によるカンピロ

バクター生存性

C.jejuniを湿潤条件下で４寿あるいは２５寿で保存し，

生残菌数を測定した結果を図３に示した。４寿保存では，

１０６個／mlの菌数が２４時間後まで１０５個生存し，２５℃保存

では７時間後まで生存したが，２４時間後に急激に菌は死

滅した。一方乾燥条件下の４寿保存では，菌は序々に減

少し７時間後には死滅し，２５寿保存では，１時間後から

菌数の減少がみられ３時間後には菌は死滅した（図４）。

また結果を示さないが，E.coliおよびS.aureusは湿潤条

件下は４℃，２５℃ とも３日日後から１４日後まで菌は生

存したが，乾燥条件下は１日後に菌は死滅した。

図３ 湿潤条件下のCampylobacter生存性

図４ 乾燥条件下のCampylobacter生存性

３．２ 消毒薬の殺菌効果

４種類の消毒薬のC.jejuni，E.coliおよびS.aureusに対

する MICの結果を表１に示した。C.jejuniはE.coli，S.
aureusに比べ各消毒薬に対するMIC値が低かった。さら

に表には示さないが，２種類の消毒薬の短時間処理（３０

秒，１分，２分）による殺菌効果の結果，C.jejuniは次

亜塩素酸ナトリウム２００ppm濃度で３０秒以内，過酢酸は

１０ppm濃度３０秒以内で死滅した。E.coliは過酢酸２０ppm
３０秒以内，S.aureusは過酢酸１分以内で菌は死滅したが，

次亜塩素酸ナトリウムは１００，２００ppm1分まで菌は死滅

しなかった。

表１ 消毒薬の最小発育阻止濃度（MIC）

３．３ まな板表面からのカンピロバクター除菌効果

C.jejuniで汚染した各材質のまな板から各処理方法に

よる除菌試験の結果を表２に示した。各材質を用い，水

道水２０秒処理した後の菌数を無処理と比較すると，菌数

が木製では６．４％，合成樹脂製では３．１％，ステンレス製
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では０．１％に減少した。他の処理方法でも比較すると，

ステンレス製が明らかに菌数減少が認められた。一方，

木製を各処理方法で行った場合の菌数減少を比較すると，

７０％アルコールおよび過酢酸３０ppm，３０秒，１分，２分

では菌検出０となり１００％の菌減少が認められた（表２）。

中性洗剤でも９８％の除菌が認められたが，次亜塩素酸ナ

トリウム１００および２００ppm２分処理，過酢酸２０ppm２分

処理では，水道水と同程度あるいはそれ以下の除菌効果

であった（図５）。

表２ カンピロバクター汚染まな板表面からの除菌

図５ カンピロバクター汚染まな板における除菌率

４ 考 察

カンピロバクター食中毒発生の原因の１つとして，鶏

肉などの肉類を調理した後に起きる二次汚染があげられ

ている。そこで我々は，二次汚染防止対策に主点をおき，

本研究を実施した。はじめにカンピロバクターで汚染し

た環境中で，どれくらい菌が生残していられるかについ

て温度，湿度を変えて検討した。その結果，カンピロバ

クターの生存性には温度，湿度条件が大きく影響するこ

とが示された。次に消毒薬に対する効果を直接と間接的

方法で調べた。直接方法として各菌に対する消毒薬の

MIC測定を行った結果，どの消毒薬においてもC.jejuni
はE.coliおよびS.aureusに比較し低い濃度で有効であっ

た。今回使用した次亜塩素酸ナトリウムは力価が低い可

能性があり，実際の有効塩素濃度より高い値となってし

まった。また間接的方法として，菌汚染まな板に対する

除菌効果を行った。その結果，過酢酸がカンピロバク

ターに対し，ほかの消毒薬と同様に有効であることが明

らかになった。さらに，各種処理による除菌試験により

木製まな板からの除菌が困難であることが判明した。わ

が国では次亜塩素酸ナトリウムによる消毒薬が推奨され

ているが，今回のモデル実験において，次亜塩素酸ナト

リウムの短時間処理ではカンピロバクターを完全に除菌

することができなかったため，器具表面の付着菌量と薬

剤濃度の関係についてはなお検討が必要である。また過

酢酸溶液による消毒は外国での使用や下水道分野では許

可されているが，わが国では医療分野の殺菌消毒剤とし

ての使用のみであまり知られていない。しかし，過酢酸

は毒物が残留せず，最終的には水，酸素，酢酸に分解さ

れるため安全性も高い。このことから過酢酸は，カンピ

ロバクターに対しては除菌効果が高く効果的な消毒方法

であり，二次汚染防止に有効であることから今後食品分

野での使用が期待される。

５ まとめ

二次汚染によるカンピロバクター食中毒防止対策の資

料作成を目指し，モデル実験を組み菌の除菌法を検討し

た。その結果，カンピロバクターは乾燥，消毒薬に弱い

ことが確かめられたことから，二次汚染防止対策として

まず食品にカンピロバクターを付着させないこと，次亜

塩素酸ナトリウムや過酢酸溶液による消毒を徹底させる

ことが第一であると考えられる。特に鶏肉ではカンピロ

バクターの汚染率が高いことから，調理施設の衛生管理

において，適切な調理方法と肉類使用後の器具器材の消

毒・殺菌・乾燥の必要性を十分指導することが大切と考

える。食中毒予防には，食中毒原因菌としてカンピロバ

クターを周知させるとともに，食品営業者や消費者の食

品に対する衛生意識の向上を目指すことが食中毒防止に

つながる。
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１ はじめに

カンピロバクター食中毒は近年増加傾向がみられ，原

因食品として食肉，特に鶏肉が重要視されている。食中

毒発生防止のために，市販食肉のカンピロバクター汚染

の現状を把握することが重要と考え，２００４年６月から１２

月に県内の市販鶏肉汚染実態調査を実施した結果，少量

菌量ではあるが，鶏肉の５５％，鶏レバーの９１％，牛レ

バー２５％から，また，同時に実施した牛胆汁では２０％か

らCampylobacterjejuniが検出され，食中毒のリスクが大

きいことが明らかになった１）。一方，食中毒事件等で原

因と推定された食品から菌が検出された例は少ない。こ

の理由として汚染菌量が少量であること，食中毒の潜伏

期間が長く対象食品が残っていないこと，食品中で菌が

死滅，減少していることなどが考えられる。さらに本菌

は微好気培養が必要なため食品検体からの菌検出は

ジャーやCO２発生装置等を必要とする煩雑な検査手順と

なっている。そこで，検体の処理方法を検討するととも

に，ピルビン酸等が含まれる培地を用いた好気増菌培養

を検討した。また，分離菌の薬剤感受性，特異遺伝子保

有状況を調査したので併せて報告する。

２ 材料および方法

２．１ 供試材料

２００５年３月から４月に県内の小売店で購入した国産市

販鶏肉（モモ肉３２検体，ムネ肉１３検体，ササミ４検体，

手羽肉１検体）合計５０検体を用いた。

２．２ 検体の調製と菌検出

各検体２５gにリン酸緩衝生理食塩水（PBS）１００mlを加

え，１分間ストマッカー処理し，５倍乳剤試料とした。

また，各検体の２５gをPBS１０ml入ったシャーレ内で１分

間振り洗いを行い，これをリンス液試料とした。食肉包

装内の肉浸出液や浸出液の付着した敷紙も菌検出対象検

体とし，これらをPBSで洗い，ドリップ液試料とした。

各試料をCCDA培地に１００μlずつ塗抹し，さらにプレ

ストン培地，ボルトン培地の増菌培地に接種して４２寿微

好気培養した。培養２０時間後，両増菌培地からCCDA培
地へ塗抹し菌分離を行った。分離培地上の疑わしい集落

は常法２）に従ってカンピロバクターの同定を行った。５

倍乳剤試料を用いて行った菌検出を従来法，リンス液試

料を用いて行った場合をリンス法，ドリップ液試料を用

いた場合をドリップ法とした。

２．３ MPN法によるカンピロバクターの定量検査

各検体の５倍乳剤試料を１０ml空試験管３本に分注し，

さらに乳剤試料１ml，０．１mlをプレストン培地１０ml入り

の試験管３本にそれぞれ接種し，４２寿２０時間微好気培養

した。培養後，各々１白金耳をCCDA培地に塗抹し４２℃

４８時間微好気培養した。培地上の疑わしい集落について，

常法に従ってカンピロバクターの同定を行い，各段階希
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鶏肉からの効率的なカンピロバクターの分離の検討と分離菌の性状
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市販鶏肉からカンピロバクター検出を従来法，リンス法およびドリップ法の３方法で試みた結果，リンス法は従来

法に比べ有効であった。また，ドリップ法も菌検出が可能で，検体が入手できない場合でもドリップ液が検査に利用

できることがわかった。培養にボルトン培地を用いると好気条件でも良好に菌が分離でき効率的な菌検出が可能で

あった。分離菌株の薬剤感受性試験の結果ニューキノロン系薬剤に加えテトラサイクリン系薬剤でも耐性菌の出現が

認められた。分離菌株の病原遺伝子は毒素産生遺伝子virB11が食中毒患者由来菌株では高い保有率を示し，カンピロ
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釈のカンピロバクター陽性試験管本数を最確数表にあて

はめ，g当たりのMPN値を求めた。

２．４ 培養条件と菌検出

カンピロバクターが検出された市販鶏肉のドリップ液

１１検体（モモ肉４検体，ムネ肉４検体，ササミ２検体，

手羽肉１検体）を試料とし，次の①～⑤の各条件で菌分

離を行った。①直接CCDA培地に１００μl塗抹し４２寿の微

好気培養，②ボルトン培地に試料を接種し４２寿で２０時間

微好気培養後，CCDA培地に１白金耳塗抹し，４２寿４８時

間微好気培養，③ボルトン培地に試料を接種し４２寿で２０

時間好気培養後，CCDA培地に１白金耳塗抹し，４２寿４８

時間微好気培養，④ボルトン培地に試料を接種し３７寿で

２０時間好気培養後，CCDA培地に１白金耳塗抹し４２寿４８

時間微好気培養，⑤ボルトン培地に試料を接種し３７寿４

時間，４２寿２０時間微好気養後CCDA培地に１白金耳塗抹

し４２寿４８時間微好気培養する方法。

２．５ 薬剤感受性試験

鶏由来３４菌株（２００４年～２００５年度検出菌株），牛由来

１３菌株（２００４年度検出菌株）および食中毒患者由来１８菌

株（２００２年～２００５年検出菌株）合計６５菌株をプレストン

培地に接種し２０時間微好気培養後，菌液を約１マク

ファーランド濃度に調整し２５μlを１２mlのミュラーヒン

トンブイヨンに添加し，ドライプレート（栄研化学）を

用いた微量液体希釈法で１７薬剤に対する感受性試験を

行った。

２．６ 特異遺伝子保有状況試験

鶏由来３２菌株（２００４～２００５年度検出菌株），牛由来７

菌株（２００４年度検出菌株）および食中毒患者由来２８菌株

（２００２～２００５年度検出菌株）合計６７菌株のカンピロバク

ター特異遺伝子の保有についてPCR法を用いて確認した。

対象遺伝子は鞭毛遺伝子flaA，侵入遺伝子cadFおよび毒

素産生遺伝子virB11とした。

３ 結 果

３．１ 鶏肉から従来法によるカンピロバクター分離と

リンス法，ドリップ法との比較

それぞれの種類の鶏肉５０検体からのカンピロバクター

分離を従来法，リンス法およびドリップ法で，直接培養，

プレストン培地あるいはボルトン培地による増菌培養を

行った。菌の検出件数と検出率の結果を表１に示した。

いずれかの方法で菌が検出された鶏肉はムネ肉で１３検体

中５（３８％），モモ肉３２検体中８（２５％），ササミ４検体

中２（５０％），手羽肉１検体中１（１００％）であったので，

検出率は１６検体に対する割合で現した。リンス法および

ドリップ法と従来法とを比較すると，従来法の直接培養

では菌が検出されなかったが，リンス法およびドリップ

法の直接培養ではそれぞれ６％，１９％の検出率であった。

従来法のプレストン培地の増菌培養での菌検出率は２５％

であったがリンス法およびドリップ法でのプレストン培

地による増菌培養ではそれぞれ５６％，３１％であった。従

来法のボルトン培地培養による菌検出率は４４％であった

が，リンス法およびドリップ法での菌検出率はそれぞれ

５０％，４４％であった。いずれの方法でも１６検体全てから

菌が検出できるものはなかった。

３．２ 鶏肉中のカンピロバクターの菌数

カンピロバクターが検出された鶏肉１６検体中１２検体に

ついて菌数をMPN法で求めた。g当たり１０オーダーが２

検体，１００のオーダーが２検体，１未満が８検体であっ

た。

３．３ 培養条件によるカンピロバクターの菌分離率

３．１に示したカンピロバクターが検出された市販鶏肉

１１検体から採取したドリップ液について，ボルトン培地
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表２ ドリップ検体の培養条件別検出状況

表１ 検体の処理別増菌培地別検出結果



で増菌する培養条件を好気，微好気あるいは３７寿，４２寿

に設定して菌分離を行い，菌を検出した検体数の結果を

表２に示した。通常実施される培養条件②（４２寿微好気

培養）では７検体からカンピロバクターが検出されたが，

③の条件では６検体，④条件では４検体が検出された。

⑤の培養温度をシフトアップする条件では６検体が検出

された。

３．４ 薬剤感受性試験

薬剤感受性試験の最小発育阻止濃度（μg／ml）のブ

レイクポイントは栄研化学ドライプレートの腸内細菌の

感受性カテゴリーに拠り，ニューキノロン系LIFXは８

μg／ml以上，MINOは１６μg／ml以上とした。カンピロ

バクターはβ－ラクタム系薬剤に抵抗性を示すが，これ

以外にキノロン系薬剤およびテトラサイクリン系薬剤に

耐性を示す菌がみられた。供試菌６５菌株中LIFXに耐性

を示したのは鶏由来３５菌株中８株（２４％），牛由来１３菌

株中１株（８％），食中毒由来１８菌株中２株（１１％）で，

全体では１７％の株が耐性を示した。一方，MINOは鶏由

来株１５株（４４％）全体で２５％が耐性であった。食中毒由

来株，牛由来株に耐性を示すものはなかった。

３．５ 特異遺伝子保有状況

分離菌株の由来別にCampylobacterjejuniの特異遺伝子

flaA,cadFおよびvirB11の保有状況を比較した結果を表４

に示した。鞭毛遺伝子flaAは鶏由来株，牛由来株の

１００％が保有し，食中毒由来株では９３％の保有率であっ

た。侵入遺伝子cadFは由来に関係なくすべての菌株が

保有していた。毒素産生遺伝子のvirB11は鶏由来株の

１３％，牛由来株の２９％が保有していたが，食中毒由来株

では５４％と高い保有率であった。

表４ 分離菌株の特異遺伝子保有状況

４ 考 察

カンピロバクター食中毒事件において，食品からの菌

検出は困難である。その理由として潜伏時間が長いため

対象食品が残されていないこと，食品が残っていても汚

染菌量は比較的少ないことが考えられる。食品からの菌

検出は食中毒の原因究明のために重要で食中毒防止対策

につながる。そこで，食品からの菌検出率を高めるため

に検体の処理方法の工夫と処理検体の培養条件について

最良の方法について検討した。

はじめに，検体の処理方法の工夫として，鶏肉検体を

ストマッカー処理し５倍乳剤を作製する方法，鶏肉検体

をPBSでリンスする方法および鶏肉検体の包装内液等を

採取するドリップ法で鶏肉５０検体について検討した。そ

の結果，鶏肉５０検体のうち，いずれかの方法で菌が検出

された陽性件数は１６件であったが，一つの方法で１６件が

カバーできるものはなかった。菌が検出された１６検体の

うち１２検体についてMPN法で菌数を求めた。結果は示

していないが，１０のオーダーが２検体，１００オーダーの

ものが２検体，１未満が８検体と，検査対象とした検体

中の菌数は極めて少量であったため，一つの方法で１６検

体全てから菌が検出されなかったと考える。すなわち３

方法のうちいずれかの方法で菌検出を比較すると，５倍

乳剤を用いる従来の方法に比べて，同じ試料量を１０ml
のPBSの入ったシャーレ内で振り洗いするリンス法は，

１０倍量が処理できるので１０倍濃縮試料となり，また，ス

トマッキングによる試料の肉油脂成分による混濁もなく

検出率が高くなる方法であると思われた。また，ドリッ

プ法でも菌検出が可能で，食肉検体が入手できない場合

でもドリップ液を利用できることがわかった。

近年環境水からのカンピロバクター検出にピルビン酸

やメタ重亜硫酸ナトリウムを含む培地であれば好気条件

で増菌培養が可能との報告３）がある。そこで従来から用

いていたプレストン培地を指標に，ピルビン酸，メタ重

亜硫酸ナトリウムがプレストン培地より４倍含有される

ボルトン培地の２培地を用い，食肉検体から好気増菌培

養での検出状況を微好気培養法の場合と比較した。その

結果，好気増菌培養は従来の微好気増菌培養や３７寿４時

間後４２寿２４時間微好気培養する欧米方式の培養方法と比

較して遜色なく菌検出ができた。微好気条件を設定しな
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くても，ボルトン培地に接種して検体を搬入すればカン

ピロバクターが効率的に培養でき，食品からの検出率が

向上する可能性を示した。

また，カンピロバクターのニューキノロン系薬剤に対

する耐性菌の増加が世界的な問題となっている。伊藤ら

の調査によると１９８９年ころより薬剤耐性菌が出現し，現

在では約３０％が本薬剤に対して耐性となっている４）。今

回の調査でも牛や食中毒患者由来菌の耐性菌出現は１０％

前後と低いが，鶏由来菌の耐性が２４％と高かった。また，

テトラサイクリン系薬剤MINOにも鶏由来株の４４％が耐

性を示し，横山ら５）のテトラサイクリン耐性試験と同等

の結果を示した。テトラサイクリン系薬剤は鶏用飼料に

添加が認められており６）ニューキノロン系薬剤とともに

今後も継続した調査を行い動向をみる必要があるものと

考える。

一方，C.jejuniの病原性について腸内病原細菌と同様，

細胞侵入性，毒素産生性などの遺伝子について報告がさ

れているが，病原性との関連については不明である７）～９）。

今回，特異遺伝子を調査した結果，鞭毛遺伝子flaAや侵

入遺伝子cadFは鶏，牛，食中毒患者の由来による区別

なく，各菌株で保有が認められた。むしろカンピロバク

ターであることを証明する鑑別用に利用できる遺伝子に

なりえると思われた。しかし毒素産生遺伝子virB11は食

中毒患者由来菌株では５４％となり，鶏由来が１３％，牛由

来が２９％と比較し高い保有率を示し，病原性との関連が

強く示唆された。今後，検査データの蓄積が病原性発現

の解明につながっていくと思われる。
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１ はじめに

サルモネラ菌による食中毒は１９９９年をピークに減少傾

向を示すが，現在でも発生件数，患者数ともわが国の細

菌性食中毒の重要なものの一つである１）。サルモネラは，

ヒトや動物，河川，下水，土壌などの環境から分離され，

畜産物，農産物にまで汚染が及んでいる。サルモネラ属

菌は２３００以上の血清型があるが，近年の食中毒事例では

半数以上がS.Enteritidisによるもので，原因食品の多くは

鶏卵，鶏肉や豚肉などの畜産食品およびその加工品であ

る。しかし，諸外国ではこれらの食品の他，トマト，ア

ルファルファ，メロンなどの生食用野菜や果物が原因食

品となった食中毒の例が報告され２），生食用野菜・果物

のサルモネラ・リスクの対応が求められている状況であ

る。

２００５年８月，介護老人保健施設で生野菜を原因とする

食中毒事例が発生し，患者，調理従事者，グリーンサラ

ダとその食材のカイワレ大根からS.Montevideoが分離さ

れた。また，同時期に発生した散発サルモネラ感染者お

よび市販のカイワレ大根からも同一血清型の菌が分離さ

れた。それぞれの菌株についてパルスフィールドゲル電

気泳動（PFGE）法で遺伝子切断パターンの解析を行い，

相同性について検討した。

また，今回の事例では，通常食中毒検査で用いている

ラパポート（RV）培地では食品からの菌分離が困難で

あった。そこで，本菌の食品からの検出率を高める目的

で培地の検出比較を行ったので併せて報告する。

２ 材料および方法

２．１ 食中毒検査

介護老人保健施設で発生した食中毒の原因菌検査とし

て，施設入所者６１名，調理従事者１１名，職員５６名，計

１２８名の便，食品２９検体，拭き取り５検体，合計１６２検体

の原因菌検査を赤痢，サルモネラ，病原大腸菌，カンピ

ロバクター，腸炎ビブリオ，黄色ブドウ球菌，ウェル

シュ菌，セレウス菌，エルシニアを対象として常法３）４）

に従って実施した。さらに，サルモネラが検出されたグ

リーンサラダとカイワレ大根のサルモネラ菌量をMPN
５本法で求めた。

２．２ サルモネラ検出法の検討

市販カイワレ大根の可食部を無菌的に採り，等量のリ

ン酸緩衝生理食塩水（PBS）を加え１５秒間ストマッキン

グし２倍乳剤とした。BHIブイヨンで３７℃１晩培養した

S.Montevideo（食中毒由来株Sal－４１），S.Enteritidis（散

発患者由来株Sal－９４）の１０８倍希釈液をカイワレ大根乳

剤の１０４倍希釈液１０mlの中に１mlずつ添加混和し，ラパ

ポート（RV）培地，ラパポートバシリアディス（RVS）培
地，mEC培地，EEM培地，ハーナテトラチオン酸塩

（TT）培地，緩衝ペプトン水（BPW）の入った各中試験
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管１０mlに１mlずつ接種した。

RVSは４２寿２０時間，RV，mEC，EEM，TT，BPWは３７寿で

２０時間培養し，DHL培地，SS培地，クロモアガーサル

モネラ培地に１白金耳ずつ塗抹し２４時間後の発育性を比

較した。

２．３ 市販カイワレ大根からのサルモネラ属菌検索と

一般細菌数測定

２００５年８月から９月にかけてカイワレ大根を量販店よ

り２２検体購入し，１パックを１検体とし，無菌的に可食

部と根部分に分けて計量し，等量のPBSを加えストマッ

キングし２倍，１０倍，１００倍希釈液を調製した。２倍乳

剤はDHL，SS培地に直接塗抹しサルモネラ属菌検索を

行った。さらにmEC１０ml各５本に２倍乳剤２ml，１０倍
希釈液を１ml，１００倍希釈液１mlずつ接種しMPN５本法

でサルモネラ菌を定量した。また，原液を段階希釈し標

準平板菌数測定法による細菌数の測定を行った。

２．４ 散発サルモネラ感染者由来菌株

２００５年８月の１ヶ月間に宮城県医師会健康検診セン

ターで散発下痢症患者から分離し，当センターに分与さ

れたサルモネラ属菌２３株のH血清型別試験を市販血清

（デンカ生研）を用いて実施した。

２．５ パルスフィールド・ゲル電気泳動（PFGE）解析

食中毒事件由来８株，散発感染者由来２株，市販カイ

ワレ大根由来１株のS.Montevideo１１菌株を寺嶋ら５）の方

法に準じてPFGEを行った。すなわち，各菌株のDNAを
制限酵素BlnⅠおよびXbaⅠで切断後，パルスフィール

ド・ゲル電気泳動装置（BIO－RAD社CHEFMapper）を

用い５～５０秒，１９時間の泳動条件で泳動した。

２．６ 薬剤感受性試験

食中毒事件由来８株，散発感染者由来２株および市販

カイワレ大根由来１株，S.Montevideo１１菌株のアンピシ

リン，ピペラシン，セファゾリン，セフォチアム，セフ

タジジム，セファクロル，フロムキセフ，セフポドキシ

ム，アズトレオナム，イミピネム，メロペネム，ゲンタ

マイシン，アミカシン，ミノサイクリン，ホスホマイシ

ン，スルファメトキシゾール，リメトプリム，レボフロ

キサシン１７薬剤に対する感受性試験をドライプレート

DP２１（栄研化学）を用い微量液体希釈法で実施した。

３ 結 果

３．１ 食中毒発生の概要

２００５年８月１９日，介護老人保健施設から入所者９６名中

１２名が１８日０時から１９日１時にかけて食中毒様症状を呈

し，内３名は入院した旨，所轄の保健所に連絡があった。

主な症状は下痢（１２名：１００％），発熱（３８．１～３８．８℃１０

名：８３．３％），嘔吐（３名：２５％）であった（表１）。共

通食品は同施設で調理した食事であったことから，施設

の食事を原因食品とする食中毒と推定し，疫学調査なら

びに原因物質調査を実施した。調査のため，入所者６１名

（発症者９名，非発症者５２名），施設職員６７名（調理従

事者１１名，介護従事者等５６名），８月１５日から１７日に提

供した食品および食材２９検体，施設の調理場の拭き取り

５検体，合計１６２検体の微生物検査を行った。

検査の結果，入所者２４名，調理従事者２名および１６日

夕食に提供したグリーンサラダとその食材のカイワレ大

根からS.Montevideoが検出された。患者と食品から菌が

分離され，患者の症状がサルモネラ菌による症状と一致

したことから，グリーンサラダ（カイワレ大根）を原因

食品とする食中毒と断定された。

表１ 食中毒の概要

３．２ 食中毒の原因物質調査

入所者６１名，調理従事者１１名，介護従事者等５６名，食

品および食材２９検体，施設の調理場の拭き取り５検体，

合計１６２検体の微生物検査を行った結果，入所者のうち

発症者９名中８名，非発症者５２名中１６名計２４名，調理従

事者１１名中２名の便および１６日夕食に提供されたグリー

ンサラダとその食材のカイワレ大根からS.Montevideoが
検出された。グリーンサラダはキュウリ，コーン，レタ

スおよびカイワレ大根をフレンチドレッシングで和えた

ものであった。介護従事者等からは菌が検出されなかっ

た（表２）。なお，菌が検出された調理従事者は味見と

してグリーンサラダを喫食していた。

３．３ 摂取菌量

食中毒事例でS.Montevideoが検出されたグリーンサラ

ダおよびカイワレ大根のサルモネラ菌量をmECMPN５
本法で求めた。グリーンサラダは６．６／g，カイワレ大根

は９６０／gであった。当該施設の献立表から１人当たりの

グリーンサラダは５５gうちカイワレ大根は１０gであったこ

とから一人当たりの摂取菌量はMPN値で３６３～９６００と推

定された（表３）。

３．４ 市販芽物野菜の検査

食中毒事例で使用されていたカイワレ大根は県外A業
者の生産したものであった。そこで２００５年８月から９月

にかけて販売店からカイワレ大根２２検体を購入し，可食

部と根部分に分けてサルモネラ属菌の検索および細菌数

の測定を行った結果，検体番号１７の可食部と根部分から

S.Montevideoが検出され，MPN値は可食部２．１／g，根部

分５．２／gであった。また，カイワレ大根の一般細菌数は

すべて１０６cfu／g以上で大半が１０７～１０８cfu／gと高い値で

あった（表４）。

３．５ 散発サルモネラ感染者由来菌株

２００５年８月の１ヶ月間に宮城県医師会健康センターで
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受付されたサルモネラ属菌は２３株あり，H血清型別試験

の結果，８月６日および１９日に同センターに検査依頼さ

れ菌検出された２株がS.Montevideoと同定された（表

５）。

３．６ 分離菌株のDNA解析

食中毒患者由来株として入所者由来４株（Sal－３８，
Sal－３９，Sal－５１，Sal－５２：レーン１～４），調理従事者由

来２株（Sal－４８，Sal－４９：レーン５，６），グリーンサ

ラダ（Sal－４１：レーン７）および食材のカイワレ大根

（Sal－５０：レーン８）を，市販カイワレ大根由来株とし

て検体１７の可食部（Sal－１０５：レーン９）と根部分（Sal
－１０６：レーン１０），散発サルモネラ感染者由来株として

Sal－７３株（レーン１１）とSal－９８株（レーン１２）のS.Montevideo
についてPFGＥ解析をBlnⅠ，XbaⅠの２種類の制限酵素

を用いて行った。BlnⅠの切断パターンを図１－Aに，

XbaⅠの切断パターンを図１－Bに示した。食中毒患者

由来の８株と市販カイワレ大根２株および散発サルモネ

ラ感染者Sal－９８株はバンド切断パターンがすべて一致し

たが，散発サルモネラ感染者Sal－７３株は６００bp，２５０bp領
域付近にバンドが１本多く，６８０bp領域付近のバンドの

消失が観察された。また，XbaⅠによるRFGE切断では

すべての菌株で切断パターンが一致した。このことから，

食中毒患者由来株，市販カイワレ大根株および散発サル

モネラ感染者株のSal－９８は同一菌由来であることが判明

した。また，散発サルモネラ感染者Sal－７３は前述の菌株

群と由来が近似していると思われた。

３．７ 薬剤感受性

食中毒由来株，市販カイワレ大根由来株，散発サルモ

ネラ感染者由来株について１７薬剤に対する薬剤感受性試

験を行った結果，すべての菌株はストマイ合剤に対し耐

性を示したが，ほか１６薬剤に対しては感受性を示した。

表２ 食中毒におけるSalmonellaMontevideo検出状況

表３ 食品中のSalmonellaMPN値

表５ 散発サルモネラ感染者菌株同定結果

３．８ サルモネラ検出法の検討

RV，RVS，TT，mEC，EEM，BPWの６種類の増菌培

地，SS，DHL，クロモアガーサルモネラの３種類の分

離培地の組合せでサルモネラ検出を比較した。サルモネ

ラの発育を３段階に分け，１～５０個発育したものを

「Ⅰ」，５１～１００個発育したものを「Ⅱ」，１０１個以上発育

したものを「Ⅲ」と表し，発育しなかったものを「０」
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とした。また，同時に発育した共雑菌を（ ）内に概数

で示した。その結果，サルモネラの検出は分離培地では

なく，増菌培地により差が現れた。SS培地上の菌の検

出状況を表６に示した。選択性の強いRV，RVS，TTに
よる増菌培養では，共雑菌の発育が抑制され，サルモネ

ラ菌以外の菌の検出はなかったが，分離されたサルモネ

ラ菌数も少ない傾向を示した。選択性のないBPWは試

料中の共雑菌の発育も促進するため，分離培地からの釣

菌が困難であった。mECやEEMはBPWの場合ほど共雑

菌は発育せず分離培地からの釣菌は容易であった。

mECやEEMでの増菌が良好な結果を示した。これら培

地には胆汁末が含まれ，これが芽胞菌や腸球菌を抑制し，

BPWの場合ほど共雑菌は発育しないため分離培地から

のサルモネラの釣菌は容易であった。これらを踏まえ，

今回のサルモネラ属菌の検索やMPN値測定にはmECを
用いた。

表６ 各培地におけるSalmonellaの発育状況

４ 考 察

わが国ではカイワレ大根，レタスサラダ，おかかサラ

ダなどの野菜を含む食材により腸管出血性大腸菌O１５７
食中毒が発生している６）。また，欧米でもレタスやメロ

ン，アップルジュースなど農産物を原因食品とする

O１５７やサルモネラによる食中毒発生が知られている２）

が，その汚染実態や感染経路は不明な点が多い。

今回の介護老人福祉施設の事例は，S.Montevideoに汚

染されたカイワレ大根を摂取したことによる食中毒で

あった。食中毒患者や調理従事者，グリーンサラダとそ

の食材のカイワレ大根からS.Montevideoが検出された。

菌が検出された入所者はすべてグリーンサラダ（カイワ

レ大根）を喫食しており，調理従事者も味見のため喫食

していた。患者の症状がサルモネラ菌による症状と一致

したことから，グリーンサラダ（カイワレ大根）を原因

食品とする食中毒と断定された貴重な事例であった。

当該カイワレ大根は県外のA業者が生産し販売してい

る広域流通品で，施設では市場を介して購入していた。

Ａ業者のカイワレ大根を県内の量販店から購入しサルモ

ネラ検索を行った結果，２２検体中１検体から食中毒原因

菌と同じS.Montevideoが検出された。

食中毒事件での１人当たりのサルモネラ摂取菌量は

MPN値３６３～９６００であった。サルモネラ食中毒は通常

１０６オーダー以上が発症菌量と言われているが３），この

事例ではS.Montevideoは１０２～１０３cfu／gの菌量であった。

病院，療養所，老人養護施設，保育施設，小学校の学校

給食などは一般社会と異なり基礎疾患あるいは年齢など

の要因からサルモネラに対する感受性が高く，同菌によ

る感染が発生しやすい環境にある。今回の事例でも対象

者が高齢者グループであったことから，少ない菌量で発

生したと考えられた。

また，カイワレ大根の微生物汚染を一般細菌数測定で

計った結果，すべて１g当たり１０６オーダーであり，中に

は１０８オーダーに達したものもみられた。小沼は野菜の

一般細菌数を調査し，野菜の多くが１０３～１０７／gの細菌

数を示し「弁当及びそうざいの衛生規範」７）の検体１g当

－１２４－

図１－A，１－Bレーン１～４：食中毒患者由来S.Montevideo株，レーン５～６：調理従事者由来S.Montevideo株，

レーン７：グリーンサラダ由来S.Montevideo株，レーン８：カイワレ大根由来S.Montevideo株，レーン９～１０：市販

カイワレ大根可食部由来S.Montevideo株および根部分由来S.Montevideo株，レーン１１～１２：散発感染症患者由来

S.Montevideo株，レーン１３：感染症患者由来S.Bareilly株，レーン１４：感染症患者由来S.Enteritidis株



たり１，０００，０００以下というガイドラインを超えるものが

３０％，１０７／g以上のものが９％，E.coli汚染が１．３％の野

菜にみらることを報告している８）。今回のカイワレ大根

の調査では小沼の調査以上に一般細菌数が多く１０７／ｇ

以上のものは８６％であった。E.coli検索は行っていない

が，E.coliを病原性腸内細菌としてサルモネラ菌と同等

に考えると，今回検出したサルモネラは検出率が４．５％

でカイワレ大根が，一般的な露地野菜と比較しても高い

微生物汚染があることが判明した。

同時期医師会健康センターから分与された散発サルモ

ネラ感染者由来菌株２３菌株中２株がS.Montevideoと同定

され，今回検出された菌株はPFGE法による遺伝子解析

等の結果，同一菌由来であることが推察された。

市販カイワレ大根からS.Montevideoが検出されたので，

新たな感染のリスクが生じたことから県食品衛生行政担

当課（食と暮らしの安全推進課）に直ちに報告した。県

では食中毒の再発，拡大防止の観点から，集団給食施設

における生野菜の衛生的な取扱いを関係者に通知し食中

毒発生防止を図った。A業者を所轄する保健所のカイワ

レ大根栽培農場への立入検査では同菌による汚染は確認

されず，散発感染症患者のカイワレ大根の摂食状況は不

明であった。今回は行政と検査機関が連携をとって危害

防止を行ったよい事例となった。

今回の介護老人保健施設のS.Montevideo食中毒はこれ

らのリスクが集積して発生した生野菜を原因とした特異

な事例であった。

芽物野菜は，必要量を手頃な価格で利用でき通年供給

されていることから近年需要が伸びている。自然界で栽

培される野菜は土壌や水から微生物汚染があり，１０６～

１０８／g程度細菌が検出される８）が，芽物野菜も同等以上

に微生物汚染があり，さらにサルモネラによる汚染も

あった。サラダや和え物等生で食べる機会が多い芽物野

菜は薬剤による過度の滅菌消毒はできず，加熱し摂食す

る食品よりも食品衛生上のリスクが高いと言える。種子

がいったん細菌汚染を受けると，栽培初期にはサルモネ

ラ等の汚染菌量が少量でも食用に供するまでには相当な

期間栽培することになり，菌の増殖を完全に抑制するこ

とはできないと推察される。生食を好む食文化をもつ我

が国にとって，食品関係営業者だけではなく消費者に対

しても芽物野菜などの生食用野菜の長所と短所をよく啓

発していくとともに，特に集団給食施設等では衛生的な

取扱いが必要であることを周知していくことが重要であ

ると思われた。
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１ はじめに

黄色ブドウ球菌は，ヒトや動物，環境中に広く分布し

ているだけではなく，食品の製造・調理環境からも比較

的高率に分離され，わが国における食中毒起因菌として

重要な細菌の一つである。黄色ブドウ球菌による食中毒

は摂食後比較的短時間で吐き気，嘔吐，腹痛および下痢

等を主徴とする特異的な症状を呈するため，推定原因食

品および患者の吐物や便の入手は容易である。反面，検

体からの黄色ブドウ球菌の分離には時間がかかる。これ

は黄色ブドウ球菌分離用選択培地としてMSEY培地を用

い，その後非選択性の培地を経由して生化学性状試験等

を行っているためである。黄色ブドウ球菌はMSEY培地

で黄色集落周囲に白濁環の卵黄反応を呈し，その他のコ

アグラーゼ陰性ブドウ球菌等と明確に区別される。しか

しMSEY培地は調整時の煩雑さ，陽性菌の判定に経験が

必要なこと，判定までの時間が４８～７２時間かかること，

直ちに生化学性状試験に用いることができないなどが問

題となっている。近年，２０～２４時間で菌分離が可能とさ

れるXSA培地，CSA培地およびVJ培地が開発されてい

る。XSA培地とCSA培地はともに発色酵素基質培地で，

発育集落の色調で他の菌との鑑別が容易である。これら

の培地が黄色ブドウ球菌分離の迅速化に寄与できるかを

MSEY培地と比較したので報告する。

２ 方法と材料

２．１ 使用培地と黄色ブドウ球菌の発育性

MSEY培地（日水製薬）：マンニット食塩寒天培地を

滅菌後無菌卵黄液（極東製薬工業）を１０％の割に加えた

培地で，黄色ブドウ球菌はマンニットを分解し黄色集落

となり集落周囲は卵黄反応で不透明な光沢輪を形成する。

X－SA培地（日水製薬）：発色酵素基質培地で黄色ブド

ウ球菌は約２０時間培養で青色から明るい青色集落を形成

する。

CSA培地（CHROM）：発色酵素基質培地で約２０時間

培養すると黄色ブドウ球菌は藤色から明るい藤色の集落

を形成する。

VJ培地（OXOID）：フォーゲルジョンソン培地を溶解，

滅菌後，亜テルル酸カリウムを添加した培地で，黄色ブ

ドウ球菌は亜テルル酸カリウムを還元して集落周囲にや

や黄色を帯びた黒色から黒灰色の集落を形成する。

ブレインハートインヒュージョンブイヨン（BHI：日

水製薬）：黄色ブドウ球菌およびその他の菌の増菌用と

して使用した。

－１２６－

食品からの黄色ブドウ球菌検査における発色酵素基質培地の評価

EvalutionofChromogenicMediumsforIsolationStaphylococcusaureusfromFoodSamples

渡邉 節 菅原 直子 小林 妙子

山田 わか 齋藤 紀行 廣重 憲生

SetsuWATANABE，NaokoSUGAWARA，TaekoKOBAYASHI
WakaYAMADA，NoriyukiSAITO，NorioHIROSHIGE

黄色ブドウ球菌（Staphylococcusaureus）は食中毒原因菌の一つとして重要な細菌である。食中毒事例では潜伏時

間が短く，食中毒の症状が食品摂取後短時間で発現するため，原因食品の推定あるいは検査検体の入手は容易である

が，食品等から黄色ブドウ球菌を定法により分離し同定するのに数日を要することが原因究明の遅れにつながってい

る。検査の迅速性，鑑別性を目的に近年販売された発色酵素基質培地X－SA寒天（XSA）培地，クロモアガースタッ

フアウレウス（CSA）培地をフォーゲルジョンソン（VJ）培地および従来から用いている卵黄加マンニット食塩

（MSEY）培地とを比較した結果，XSA培地およびCSA培地の発色酵素基質培地は特徴的な色調で他の菌と容易に区

別ができ，迅速性，鑑別性に優れていた。同時に，他属菌の培地発育性，エンテロトキシン型別による発育性，調理

済み食品を用いての検出性および食品添加物の影響について比較検討し，黄色ブドウ球菌検出にはXSAやCSA培地の

発色酵素基質培地が有用であることが確認された。

キーワード:黄色ブドウ球菌；発色酵素基質培地；食品；迅速鑑別

Keywords：Staphylococcusaureus；chromogenicmedium；foodsamples；rapididentification



２．２ 分離培地の発育性比較に使用した菌株

黄色ブドウ球菌（CPSA）として２０株，その他のブド

ウ球菌としてStaphylococcusepidermidis３株，コアグ

ラーゼ陰性ブドウ球菌（CNS）１０株，グラム陽性球菌６

株（Micrococcusluteus１株，Enterococcusfaecium３株，

Enterococcuseasseli１株，Lactococcusgarviaea１株），グ

ラ ム 陰 性 桿 菌１５株（Escherihiacoli１株，Citrobacter
freundii１株，Enterobactercloacae１株，Klebsiellapneumoniae
１株，Serratiamarcescens１株，Serratiafoticola１株，Aeromonas
hydrophila１株，Aeromonassobria１株，Morganellamorganii
１株，Alcaligenesfaecalis１株，Proteusmirabilis１株，Proteus
vulgaris１株，Providenciarettgeri１株，Bacilluscereus２
株，Bacillussubtilis１株，Vibrioparahaemolyticus３株，）

の２２菌種５８株を供試菌株とし，それぞれの菌株をBHIブ
イヨンに接種し３７℃ で２ ０時間培養し，これを被検菌液

として用いた。

なお，食品添加実験には黄色ブドウ球菌A２５５株（CPSA）
を用いた。

２．３ 分離培地の発育性比較に用いたエンテロトキシ

ン産生黄色ブドウ球菌

黄色ブドウ球菌の産生エンテロトキシンの型別に分離

培地での発育性比較を行うため，エンテロトキシンＡ産

生黄色ブドウ球菌（SEA）１８株，エンテロトキシンＢ産

生黄色ブドウ球菌（SEB）１５株，エンテロトキシンＣ産

生黄色ブドウ球菌（SEC）１５株，エンテロトキシンＤ産

生黄色ブドウ球菌（SED）５株およびエンテロトキシン

非産生黄色ブドウ球菌（SEN）８株を用いた。

２．４ 発育性比較方法

各被検菌液をリン酸緩衝生理食塩水（PBS）で約

２，０００cfu／mlとなるよう希釈し，４種類の分離培地２枚

ずつに１００μl接種しコンラージ棒で培地全面に塗布後３７

寿で培養後２４時間および４８時間後に各菌の発育の有無と

集落の色調・大きさを観察した。XSA，CSAおよびVJ
各培地の発育性はMSEY培地４８時間培養後の出現集落数

を１００とし，各培地の発育集落数との比率で表した。

２．５ 黄色ブドウ球菌添加食品からの菌分離

市販食品および自家調理食品５０検体は２０gを無菌的に

ストマッカー袋に秤量しPBSを２０ml加え，２倍乳剤とし

た。この乳剤に約１０００cfu／gになるよう黄色ブドウ球菌

Ａ２５５株菌液を添加し３０秒間ホモジナイズし，その１００μ

lをMSEY，XSA，CSAおよびVJ培地２枚ずつに接種し

３７寿２４時間および４８時間培養後の黄色ブドウ球菌の発育

確認と標準平板菌数測定法により集落数を測定した。そ

れぞれの培地の菌出現数を求め，MSEYの平均を１００と

し，これに対する割合で他の培地の発育性を比較した。

２．６ 食品添加物影響下の黄色ブドウ球菌の発育性

無菌マッシュポテトを疑似食品とし，これに砂糖（新

三井製糖）を５，１０，３０％，食塩（関東化学）を５，１０，２０％，

食用油（日清）を５，１０，２０％の割合に添加して食品試

料を調製した。これらには約５００cfu／gになるよう黄色ブ

ドウ球菌A２５５株菌液を添加した。また，滅菌PBSにソル

ビン酸（関東化学）０．５，５，５０，５００μg／ml，エリソル

ビン酸ナトリウム（関東化学）０．５，５，５０，５００μg／
mlおよび食用赤色３号（関東化学）１mg／mlを添加し

た。さらに滅菌PBSをpH３，５，７に設定した試料とし

た。これらには約２０，０００cfu／mlになるように黄色ブド

ウ球菌A２５５株菌液を添加し，４寿２４時間保存後，各試

料の１００μlをMSEY，XSA，CSA培地に接種し２４時間お

よび４８時間後に発育確認と出現集落数を測定した。

２．７ 発色酵素基質培地からの直接迅速診断法

XSAとCSA培地上の集落から直接エンテロトキシン判

定およびコアグラーゼ試験を実施するとともに，菌量を

測定を行う迅速診断を試みた。食中毒由来のSEA，SEB，
SEC，SEDおよびエンテロトキシンA／B型産生（SEA／

B）株をBHIブイヨンで３７寿２４時間培養しXSA培地に塗

抹し３７寿２４時間培養した。培地上の集落から１．５mlの
BHIブイヨン６本に１白金線菌量を接種し３７寿で振盪培

養した。０，２，４，６，８および２０時間後にBHIブイ

ヨンを３，０００rpm２０分遠心しその上清を逆受身ラテック

ス凝集反応（SET－RPLA：デンカ生研）を用いて各培養

時間のエンテロトキシン量を測定した。同時に採取した

BHIブイヨンを１ml採り，希釈を行い，普通寒天培地に

塗抹し標準平板菌数測定法により菌数を求めた。また，

直接結合型コアグラーゼ試験は，滅菌整理食塩水を１滴

のせたスライド上に直接XSAまたはCSA培地上の集落を

釣菌して混和した後，ウサギプラズマを滴下し両者を混

合して行った。

２．８ 菌の同定

菌の同定は，グラム染色により形態を確認するととも

に，カタラーゼ試験，コアグラーゼ試験，Vp試験，ス

ライド凝集試験の他，BBLCRYSTALGPGram－Positive
およびGram－NegativeIDSystemを用いて菌の同定を行っ

た。

３ 結 果

３．１ 菌種による培地の発育性

表１に菌種による各培地での発育性を示した。MSEY，
XSA，CSAおよびVJの４種類の分離培地に２２菌種５８菌

株を接種し菌の発育性を観察した結果，１４菌種１６菌株の

グラム陰性桿菌は４種類の分離培地に全く発育しなかっ

た。MSEY培地はブドウ球菌，Lactococcusgarviaea，
Micrococcusluteus，Bacillussubtilisが発育したが，卵黄

反応やマンニット分解能を示したのは黄色ブドウ球菌と

B.subtilisであった。しかし，黄色ブドウ球菌の一部に卵

黄反応陰性を示す菌株が７株認められた。XSA培地は，

黄色ブドウ球菌，S.epidermidis，L.garviaea，M.luteus，
Bacillus属，Bacilluscereus１株が発育したが，青色集落

を形成したのはコアグラーゼ陽性黄色ブドウ球菌のみで，

コアグラーゼ陰性黄色ブドウ球菌，他の発育菌は白色，

水色，緑色の集落であった。CSA培地では，黄色ブドウ
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球菌のほか，L.garviaea，M.luteus，Enterococcus属およ

びBacilluscereusが発育した。コアグラーゼ陽性黄色ブ

ドウ球菌は藤色集落を形成したが，コアグラーゼ陰性黄

色ブドウ球菌，L.garviaeaやBcereusは紺色，青色，薄い

藤色集落であった。また，M.luteusはオレンジ色集落を

示した。VJ培地では黄色ブドウ球菌の大部分は発育し

黒色集落を形成した。さらにLactococcusgarviaeaと
Micrococcusluteusも発育し黒色集落となった。エンテロ

コッカス属の２株も発育したが透明微小集落であった。

ほかのEnterococcus属，S.epidermidis，グラム陰性桿菌，

グラム陽性桿菌は発育しなかった。

－１２８－
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３．２ エンテロトキシン型別菌株の発育性

エンテロトキシン産生性の異なる黄色ブドウ球菌を

MSEY，XSA，CSAおよびVJの４種の分離培地に等量ず

つ接種して，２４時間および４８時間後の菌数を算出し発育

性を比較した結果を表２に示した。XSA，CSAおよび

VJ培地は２４時間で特徴的な集落が確認できたが，MSEY
培地では菌特有の卵黄反応を確認するには４８時間かかっ

た。各エンテロトキシン型別のMSEY培地の平均出現菌

数を１００とした場合，各分離培地での集落発現率はCSA
培地が６５，VJ培地が５６とMSEY培地に比べ発育が抑制さ

れたが，XSA培地では１１９で発育性に優れていた。エン

テロトキシン陽性菌株のうちSEDではXSA培地の発育が

MSEY培地の８４と抑制されたが，CSA培地の５４やVJ培地

の５１より発育性はよかった。SED以外の菌発育は同様の

傾向を示し，エンテロトキシン型別の違いによる差は認

められなかった。

３．３ 黄色ブドウ球菌添加食品からの菌分離

黄色ブドウ球菌を添加した市販食品および調理済食品

からの菌の検出結果を表３に示した。食品に黄色ブドウ

球菌を１，０００cfu／gになるよう接種したが，検出された菌

量は少なかった。検出率が低いものはブルーベリーケー

キ，トマトジュース，イタリアンドレッシング，野菜い

ため，味付けたこなどであったが，分離培地別の菌の発

育性はMSEY培地での発育性を１００とした時，XSA培地

は２０７，CSA培地は８４，VJ培地は７３でXSA培地での発育

性が優れていた。

３．４ 各添加物質影響下の黄色ブドウ球菌の培地発育性

無菌マッシュポテトを疑似食品とし，これに５，１０，

３０％砂糖，５，１０，２０％食塩，５，１０，２０％食用油を添

加した試料を調整した。また滅菌PBSに各０．５，５，５０，

５００μg／mlのソルビン酸とエリソルビン酸，１mg／mlの
食用赤色３号を調製した。また，pHを３，５，７に調

製したPBSを用い，各分離培地での黄色ブドウ球菌の発

育性を比較した結果，食塩２０％，ソルビン酸５００μg／ml
および食用赤色３号１mg／mlを添加した条件下では，

２４時間後黄色ブドウ球菌は発育しなかったが，ソルビン

酸５０μl／ml，５μl／ml，０．５μl／ml，エリソルビン酸５０

μl／ml，５μl／ml，０．５μl／ml，pHを３，５，７の試料

では添加割合あるいはpHに関係なく検出できた。なお，

砂糖５％，１０％，３０％，食塩５％，１０％，食用油５％，

１０％，２０％も検出できたが，出現集落数は少なかった。

分離培地の比較ではMSEY培地の発育集落数を１００とし

た場合，XSA培地での発育集落数は１２４，CSA培地は９３

であった（表４）。

３．５ 発色酵素基質培地からの直接迅速診断法

BHIで培養したSEA，SEB，SEC，SEDおよびエンテ

ロトキシンA・B（SEA・B）の菌株を，XSA，CSA培地

に塗抹し３７寿２４時間培養し，各培地に発育した集落を用

い，エンテロトキシン産生性およびコアグラーゼ試験を

実施した。XSA培地とSEAを用いた場合の結果を図１に

示した。集落をBHIで培養して４時間目からエンテロト

キシンが確認された。また，培地の集落から直接結合型

コアグラーゼを実施したところ，菌液は生理食塩水とス

ムーズに混和し，凝集反応が確認できた。

表２ エンテロトキシン型別の発育性

表３ 食品からの黄色ブドウ球菌の分離
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表４ 各種添加物のSAの発育性に及ぼす影響（出現菌数）

図１ エンテロトキシンＡ産生性

４ 考 察

黄色ブドウ球菌は臨床や環境からよく検出される細菌

であり，化膿性疾患の原因菌であるだけでなく，敗血症

および院内感染の原因菌としても重要で，近年はメチシ

リン耐性黄色ブドウ球菌（MRSA）が病院内に広く蔓延

し医療上の大きな問題となっている。一方，本菌は食品

中で増殖するとエンテロトキシンを産生し，嘔吐を主徴

とする食中毒を引き起こす食品衛生上重要視される細菌

でもある。黄色ブドウ球菌による食中毒は吐き気，嘔吐，

腹痛，下痢等の症状が食品摂取後短時間で発現するため，

原因推定食品や検査検体の入手は容易である。しかし，

黄色ブドウ球菌の場合は健康なヒトでもふん便中にかな

りの割合で黄色ブドウ球菌を保有し市販食品でも１０％前

後に汚染が認められることから１）食中毒の原因物質とし

て特定するためには推定原因食品および患者材料から高

率かつ多数の黄色ブドウ球菌が検出され，エンテロトキ

シンが検出されることが必須である。エンテロトキシン

自体の毒性検査は煩雑で時間がかかるため，エンテロト

キシンの証明の検査は通常遺伝子解析手法により検査の

迅速化が進められている。それゆえ黄色ブドウ球菌検査

における更なる迅速化は菌分離の短縮化と言える。通常

黄色ブドウ球菌の検査にはMSEY培地が用いられ，培地

上で黄色集落を形成し，周囲に卵黄反応による白濁環を

示すことで，コアグラーゼ陰性の他のブドウ球菌等と区

別される。しかしMSEY培地での黄色ブドウ球菌分離に

は４８時間の培養を必要とする。さらにはラテックス凝集

反応やコアグラーゼテストなどにより当該菌であること

を確認するため，MSEY培地から非選択培地へ継代が必

要で，検査に時間を要する。近年，２０～２４時間で菌分離

が可能とされるXSA培地，CSA培地およびVJ培地が開

発されている。XSAとCSA培地はともに発色酵素基質培

地で，発育集落の色調で他の菌との鑑別が容易である。

また，VJ培地は亜テルル酸カリウムを添加した，コア

グラーゼ陽性菌のみ発育する培地とされている。本研究

では，菌分離の迅速化を目的とし各培地の有用性を２２菌

種について比較検討した。黄色ブドウ球菌以外の２８菌株

の発育は，腸内細菌科１０菌種１３菌株，Vibrioparahaemolyticus
３株がいずれの培地でも発育が抑制された。発育した集

落が黄色ブドウ球菌と鑑別できないものはMSEY培地で

はLactococcus属，Micrococcus属，Bacillus cereus各１株

ずつ，XSA培地ではLactococcus属１株のみ，VJ培地で

はLactococcus属１株とMicrococcus属１株でCSA培地で

はすべて鑑別が可能であった。黄色ブドウ球菌２０株をみ

ると，MSEY培地が鑑別困難であるのに対し，XSA培地

とCSA培地の発色酵素基質培地ではCNSは発育しないか

発色が別の色で容易に区別でき，VJ培地は集落周囲の

黄色のハローが微妙で鑑別が困難であった。また，近年

問題となっているMRSAの分離ではXSA培地，CSA培地，

VJ培地で黄色ブドウ球菌として分離できるが，MSEY培
地で卵黄反応を示さず，分離対象集落の特徴を示さない

株があった。

黄色ブドウ球菌の産生するエンテロトキシンにはいく

つかの型がある。今回SEA，SEB，SEC，SEDのエンテ

ロトキシン産生菌株および非産生菌株SENについて各培

地での発育性の相違を検討したが，型別で差違は認めら

れなかった。

実際の市販食品あるいは調理食品での発育性に及ぼす

影響を各培地での発育性とともに検討した。その結果，

栄養，水分活性，食塩や糖類，pH，混在する細菌やガ

ス分圧など各因子が複雑に影響すると思われ，食品から

の黄色ブドウ球菌の分離率は全般に低かったが，MSEY
培地での分離を１００とした場合，検出率が上回ったのは

XSA培地の２０７，CSA培地は８４，VJ培地は７３であった。

また，食塩と糖類，油分，食品保存料としてソルビン酸，

酸化防止剤としてエリソルビン酸，着色料として食用赤

色３号を添加した場合および各pHでの菌分離について

比較した。２０％食塩や赤色３号１mg／mlといった通常

の食品の添加量を超えた条件では黄色ブドウ球菌はいず

れの培地でも発育しなかった。しかし，それ以外の条件

では菌は発育し，XSA，CSA培地はともにMSEY培地と

同等またはそれ以上に発育した。CSA培地は咽頭ぬぐい

液や痰等の臨床検体からの菌分離に優れているとの報告
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はあるが２），雑菌で汚染された食品や菌の増殖を抑制す

る添加物を含む食品でもMSEYと同等に検査できること

が分かった。

黄色ブドウ球菌検査で迅速化を図るためには，MSEY
などの分離培地上の集落から直接コアグラーゼ試験等が

実施できることが１つにあるが，MSEY培地上の集落を

直接用いると粘着性を有するため菌が均一にならず，凝

集試験が不明瞭となる。普通寒天培地などの非選択性の

培地に継代が必要となる。しかし，XSA，CSA培地の発

色酵素基質培地上集落を直接用いてラテックス凝集テス

トやコアグラーゼテストを行った結果，これらは直接ス

ライド凝集反応ができ，更に集落を釣菌し，BHIで４時

間以上の振盪培養でエンテロトキシン型別試験が可能で

あった。

結果をまとめると，発色酵素基質培地のXSA培地や

CSA培地は約２０時間培養で従来用いてきた４８時間培養の

MSEY培地と比較して菌の分離に優れ，現在問題となっ

ているMRSAも分離できた。調理食品や添加物を含む食

品からの検出比較もMSEYより優れた。さらに培地上の

集落を直接性状試験等に用いることができ，トータルで

MSEY培地の従来法より２日程度検査時間を短縮するこ

とができ，判定の迅速性が高かった。今後は，実際の食

中毒検査や食品収去検査にこれらの培地を併用して効果

を検証していきたい。
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１ はじめに

環境中には多くの種類の微生物が生息している。微生

物に汚染された河川水，湖沼水などの環境水が原因で発

生する感染事例が度々報告されている１）。実際に，多く

の河川水・海水からサルモネラ，カンピロバクターある

いはノロウイルスなどの病原微生物が検出され２，３，４），こ

れらが感染症の感染源となる危険性が指摘されている。し

かし，環境水の感染リスクを科学的に検証した報告はない。

一般的に環境水の病原微生物汚染は，病原体保有動物

の排泄物流入が原因で引き起こされる。しかし，病原微

生物の多くは紫外線に弱く，また真水では発育できない

などから環境水中に流入した多くの病原微生物は容易に

死滅あるいは不活化されるが，環境水中には細菌の栄養

源となる多量の有機物が混入していることから一部の細

菌は増殖して生息する。その結果，細菌が発育した環境

水は感染リスクが高まり，感染源となりうる。すなわち，

環境水の持つ潜在的細菌増殖能の高低が環境水の微生物

リスクの高低につながる。潜在的細菌増殖能は環境水中

に含まれる細菌の栄養源量に左右されるので，環境水中

に細菌の栄養源となる溶存有機物量の測定が可能であれ

ば微生物リスクの評価もできることになるが，環境水中

に含まれる全ての有機物を科学的に分析することは困難

である。もし，環境水が持つ潜在的細菌増殖能を直接測

定できれば，環境水での病原細菌が繁殖する危険性，す

なわち微生物リスクの評価が可能となり，食中毒あるい

は感染症発生の原因究明あるいは予測に繋がり，発生予

防に有効な資料になると思われる。

現在，水道水中の有機物質は細菌の二次増殖の原因と

なり水道水の細菌汚染を引き起こすとされていることか

ら，水道水の細菌汚染防止に水道水の細菌二次増殖能

（増殖ポテンシャル）を測定して判定する方法が利用され

ている。細菌の二次増殖は水道水に含まれる細菌の栄養

源量，すなわち有機物質量と相関するとの考えから，生物

分解性有機炭素（BDOC：Biodegradableorganiccarbon）
あるいは同化性有機炭素（AOC：assimilableorganiccarbon）
測定法が細菌汚染のリスク評価法として利用されてい

る５）。AOC測定法は，特定の有機物を栄養源とする２種

類の細菌（Psuedomonassp．，Spirillumsp.）を用い水道水

中のAOC量を客観的に測定し，潜在的な細菌増殖能の

評価に用いられることから，水道水以外の環境水の微生物

リスクについても評価できる手法として近年注目され，応

用されている。しかし，AOC測定法は使用器具あるいは操

作による微量の有機物混入が検査結果に影響するため使

用器材の厳密な管理及び手技が求められるなど煩雑な検

査法である。また，検査対象となる河川水あるいは湖沼水

は水道水と異なり大量の有機物の混入があることから，

AOC測定に用いる２種類の細菌が適切とは思われない。

そこで，環境水の微生物リスクを簡便に測定できる方

法の開発に取り組んだ。鳴瀬川と松島湾に採水定点を定

め，定期的に採水しこれを環境水とし，これに大腸菌及

び黄色ブドウ球菌を被検菌として添加し，環境水の菌発

育能を調べた。この試験を菌の発育能（abilityofbacterial
growth：ABG）試験とした。同時にそれぞれの被検水に

ついて大腸菌・大腸菌群数を測定し，菌発育能と比較し，

－１３２－

環境水の潜在的な細菌増殖能の新規測定法

ANewDetectionMethodforAbilityofBacterialGrowthinEnvironmentalWater

齋藤 紀行 菅原 直子 小林 妙子

渡邉 節 山田 わか

NoriyukiSAITO，NaokoSUGAWARA，TaekoKOBAYASHI
SetsuWATANABE，WakaYAMADA

環境水が感染症の原因となることがあり，環境水の感染症発生リスクを把握することは重要で，感染症の発生源，

感染経路の究明あるいは感染症の発生防止対策の資質となる。リスク評価法として環境水の潜在的な細菌増殖能を測

定する新規方法，ABG法，を考案し，河川水および海水について検討した結果，本方法がリスク評価に有用である

ことが示唆された。
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ABG試験が環境水の潜在的細菌増殖能の簡易測定法と

して応用できるかについて考察した。

１ 材料と方法

１）使用細菌

黄色ブドウ球菌ATCC２５９２３（Staphylococcusaureus：
SAと略），大腸菌ATCC２５９２２（E.coli：ECと略）をハート・

インフュージョンブイヨン（HI）に接種し，３７寿で２０時間

培養後，HIで１／１，０００倍に希釈した液を使用菌液とした。

２）培 地

SAの菌数測定用培地としてはマンニット食塩培地

（日水），EC用としてはBTB乳糖寒天培地（日水）を使

用した。

３）採水時期および地点

採水定点：鳴瀬川上流は漆沢ダム（上流），鳴瀬川中

流は大崎市三本木北町地区（中流），鳴瀬川下流東松島

市樋場地区（下流），松島湾はP１，P２，P３，P４，

P５，P６の６ポイントを採水定点とした。

採水期間：鳴瀬川については平成１６年４月から平成１８

年３月に，松島湾は平成１７年８月と１０月に実施した。

４）菌発育能（ABG）試験と生菌数測定

各採水２００mlを６，０００rpmで３０分間遠心，上清をメンブ

ランフィルター（０．２２μm）でろ過し，ろ液を７０寿の水

浴で３０分間加温，これを被検水とした。

被検水を滅菌フラスコ２個に各５０ml分注し，それぞ

れにSAあるいはECの菌液を１ml添加し，２５寿で培養し

た。培養後０，１，４および７日目に各フラスコから被

検水を採り１０倍段階希釈，その２５μlを増菌培地に塗布

し，３７寿で培養後発育した集落を数え，被検水の１ml
当たりの生菌数（発育集落数：cfu）を算定した。菌添

加試験の対照として，滅菌精製水（DW）およびリン酸

緩衝生理食塩水（pH７．４：PBS）を用いた。

５）大腸菌数と大腸菌群数

各採水１００mlを滅菌容器にとり，これにコリラート

（アスカ純薬）１包装を添加し混合して溶解させた。こ

れを，９７個のウエルがあるQTトレイに注入・封入し，

３５寿で１８時間培養し，大腸菌群数は黄色となったウエル

数で，大腸菌数はＵＶランプ照射で蛍光色となったウエ

ル数を判定表に従ってMPN値（／１００ml）を求めた。

２ 結 果

１）DWおよびPBSでの菌発育性

最終濃度が６．６×１０３cfu／mlになるように調整したSA菌
液と，３．１×１０４cfu／mlに調整したEC菌液をDWあるいは

PBSに添加し，３５℃で培養し，１，４，７日目にそれぞ

れについて菌数を測定し，結果を図１に示した。DWで

はSA，ECとも漸次減少し，７日目にはECは５×１０２cfu／
mlと添加菌量の６０分の１以下に，SAは５cfu／mlとなっ

た。PBSでは，ECは６．１×１０４cfu／mlと減少は認められな

かったが，SAはDWでの動態と同じ傾向を示した。

図１ DWおよびPBSでの菌発育性

２）環境水でのABG試験

鳴瀬川の上流（４月から１２月），中流（４月から３月），

下流（４月から３月）で採取した河川水についてSAお
よびECを用いて実施したABG試験の結果を図２に示し

た。採水したほとんどの河川水で，ECは培養７日目ま

で増殖する傾向を示し，SAは全体的に減少する傾向を

示した。しかし，１２月の河川水は上流，中流，下流とも

ECを旺盛に増殖させ，更にSAでも増殖傾向を示した。

同様の傾向が１月の下流水でも観察された。
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図２ 河川水でのABG試験



松島湾の６定点について８月及び１０月に採取した海水

について実施したABGの結果を図３に示した。８月の

海水では採水ポイントの違いによる菌数変化に差異は認

められず，SAは菌の減少が，ECは菌の増殖が認められ

た。一方，１０月の海水ではSAは８月の場合と同様に菌

減少が認められたが，ECは採水ポイントによって異

なった挙動を示した。すなわち，P５では８月と同様に

菌の増殖が認められたが，それ以外のポイントでは菌の

減少が認められた。

３）大腸菌数と大腸菌群数

鳴瀬川の上流，中流，下流で採取した月毎の河川水の

大腸菌および大腸菌群MPN値の結果を図４に示した。

大腸菌群のMPN値が１，０００を超えるのは，上流では６月

の１ヶ月であったが，中流および下流では６月から２月

までの１０ヶ月間であった。大腸菌数は，上流では９月に

３．０MPNが検出されただけであったが，中流，下流では

５月から２月まで１００MPN前後の値を示した。特に６月

は下流で４００MPNと高値を示した。

松島湾の６ポイントについて８月，１０月に測定した大

腸菌および大腸菌群MPN値の結果を図５に示した。P５
の大腸菌・大腸菌群MPN値は他のポイントより高値を

示しそれぞれ１００，３，５００以上であった。

考 察

大腸菌，黄色ブドウ球菌は発育に炭素源，窒素源等の

栄養分および無機物を要求する従属栄養細菌である。大

腸菌は無機窒素，脂肪酸を栄養源とし発育できるが，黄

色ブドウ球菌は無機窒素だけでは発育できず，アミノ酸

を栄養源として要求する６）。食中毒原因菌である腸炎ビ

ブリオ，赤痢菌，サルモネラ属菌，腸管出血性大腸菌あ

るいはエロモナスは大腸菌と，感染症の原因となる連鎖

球菌，腸球菌は黄色ブドウ球菌と同じ栄養要求性である。

河川，湖沼あるいは海などの環境水には植物あるいは動

物由来の様々な化学物質が流入するので，細菌が増殖で

きる栄養源が混入している可能性は十分考えられる。

本研究では，環境水に溶存する栄養分を細菌学的に測

定する方法として，ECおよびSAを用いたABG測定を考

案し，環境水として河川水および海水を検査対象として

実施した。同時に，大腸菌数および大腸菌群数も測定し

相関性を比較した。河川水は鳴瀬川の上流，中流，下流

を，海水は松島湾内６ポイントから採取し被検水とし，

DWおよびPBSを対照とした。その結果，DWおよびPBS
では両菌とも増殖せず，PBSでは７日目まで生存し続け

たが，DWでは急激な菌減少が認められた。河川水およ
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図３ 海水でのABG試験

図４ 河川水中の大腸菌数および大腸菌群数

図５ 松島湾の各ポイントにおける大腸菌数

および大腸菌群数



び海水では，ECは対照と異なりいずれの河川水および

海水において菌数が１００倍から１０００倍の増殖が認められ

たが，SAはほとんど河川水および海水では増殖できず，

DWと同じように菌減少が認められた。すなわち，ほと

んどの河川水および海水にはＥＣが増殖するための栄養

分が溶存するがSAが増殖するアミノ酸等の栄養分は溶

存しないことが示唆された。

しかし，鳴瀬川でのABG測定の結果において，１２月

に採取した上流，中流，下流の河川水ではECと同様に

SAも菌数の増加が認められ，他の月とは異なった挙動

を示した。大腸菌数および大腸菌群数を比較すると，上

流の河川水は中流および下流に比べ両菌数とも少ないも

のの，１２月のそれらの値は他の月と比較しても明確な差

異があるとは思われなかった。

一方，松島湾の各ポイントについて８月と１０月のSA
およびECのABG測定の結果を比較した。８月の両者の

ABGは河川水の挙動と同じであった。１０月は，SAの
ABGの挙動は８月と同様であったが，ポイントP１，

P２，P３，P４およびP６でのECは菌添加７日目に菌が

検出されなくなり，８月の結果と異なる挙動を示した。

ポイントP５のECは８月の結果と同じであった。大腸菌

数・大腸菌群数も，P５では大腸菌群数はMPN３，５００以
上の高値を示し，大腸菌数も低値であるが２ヶ月間検出

されている。ポイントP５は高城川が流入する沿岸部に

近い場所で，河川水の影響が直接反映される場所である

が，他の５カ所のポイントは比較的河川の流入水の影響

の少ない場所で海藻が繁茂する場所であった。すなわち，

１０月のポイントP５以外で採水した海水がECの増殖を明

確に抑制していることが確認された。これは，海水中に

ECの栄養分がないか，あるいはECの発育を抑制する物

質があると考えられる。８月の海水が通常の状態とする

と，１０月の海水にはECの増殖を抑制する物質が存在す

ると考えられた。

以上のように，河川水および海水について潜在的細菌

増殖能をSA，ECを用いたABG法で測定した結果，ABG
法が河川水，海水の定常の状態と変動した状態を区別で

きることが示され，ABG法は環境水の質を細菌学的に

判定できる有用な測定法であると思われる。しかも，検

査法に使用する物品等の準備および判定法は容易である

ことから，更にデータの積み重ね，使用菌の検討，化学

的水質検査との比較，客観的な判定法の工夫を行うこと

で，環境水をはじめ様々な水の細菌学的検査法として広

く利用できると考える。
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１ はじめに

油脂によるフライ調理は，短時間で確実・大量に食品

を加熱することができるため，食品製造現場において頻

繁に利用される。一方，油脂は空気や熱・光などにより

劣化しやすく，その流通・保存には注意を要する。事実，

昭和３９年には即席めんの劣化油脂が原因となった大規模

な食中毒事件も発生している。近年の包装技術の進歩に

より劣化油脂に関する食中毒は大幅に減少しているが，

食品製造現場においては依然として油脂を含む食品に対

する苦情（特に劣化臭）は多い。

油脂の劣化度を判断する基準としては，加水分解によ

り生成する遊離脂肪酸の量を示す酸価（AV），油脂の二

重結合に付加した酸素の量を示す過酸化物価（POV），
油脂が酸化した後さらに分解してできる低分子化合物の

量を示すカルボニル価（CV）などがある。厚生労働省

では，油脂食品の安全性を確保するために，即席めん類

については食品衛生法の規格基準によりAV３以下，

POV３０以下とする基準を定めている。また，「弁当及び

そうざいの衛生規範」においては，AVが２．５，CVが５０
を超えたフライ油は新しいものと交換することが奨励さ

れている。フライ油やフライ調理した食品は，高温で加

熱された結果，油脂の酸化劣化が進行して低分子化合物

（カルボニル化合物）が増加する傾向があり，これが変

敗臭の原因となっている。そのため，CVは高温加熱調

理された油脂食品の劣化度を判定する指標として最も適

しているとされている。しかし，従来のCV（ベンゼン

法）測定法は，操作が繁雑で有害な試薬（発がん性）を

用いることからあまり利用されていない。

このような背景から，宮城県では東北大学と共同で新

しいCV測定法の開発に着手し，２－プロパノール１，２）お

よび１－ブタノール３，４）を溶剤に用いた方法を開発した。

これらの方法はベンゼン法と比較して，使用する溶剤の

毒性も低く，操作も簡便である。ブタノール法は現在，

基準油脂分析法の暫定法および食品衛生検査指針５）の参

考法として採用されている。しかし，ブタノール法はフ

ライ油を対象とした測定法であり，食品から抽出した油

脂への適用が検討されていない。そこで，各種食品の

CV（ブタノール法），POV，AVを測定することで，食

品抽出油脂へのブタノール法の適用性を検討するととも

に，市販食品の酸化劣化度を調査した。

２ 方 法

２．１ 試料および油脂の抽出方法

試料は，市販の油脂食品１２種２２検体を用いた。

試料からの油脂の抽出は，エーテル抽出法を用いた５）。

－１３６－

カルボニル価（ブタノール法）による油脂食品の酸化劣化評価

EstimationoftheDeteriorationofFriedFoodbytheCarbonylValueusing
1-ButanolasaSolvent

佐藤 由紀 千葉 美子 葛岡 勝悦

遠藤美砂子 清野 陽子 佐々木多栄子＊１

YukiSATO，YoshikoCHIBA，SyoetuKUZUOKA
MisakoTAGIRI-ENDO，YokoKIYONO，TaekoSASAKI

フライ調理は優れた調理法である一方，油脂は酸化劣化により変敗臭を生じやすい。油脂劣化指標のうち，カルボ

ニル価は変敗臭の発生と相関があるとされ，加熱油脂の評価に最も適していると考えられるが，従来のカルボニル価

測定法（ベンゼン法）は使用する溶剤の毒性が高いため，あまり利用されていない。しかし，新しくブタノール法が

開発されたことで，カルボニル価を安全確実に測定できるようになった。そこで今回は，ブタノール法が油脂食品の

評価に適用されていないことから，各種市販油脂食品の酸化劣化度をブタノール法で評価するとともに，酸価・過酸

化物価との相関を検証した。その結果，ブタノール法は測定試料が少なくて済み，試料の色が測定値に影響を与えな

いことから，油脂食品の評価に有効な手法と思われた。

キーワード：カルボニル化合物；カルボニル価；２，４－ジニトロフェニルヒドラジン；油脂食品

Keywords：carbonylcompound；carbonylvalue；2,4-dinitrophenylhydrazine；friedfood

＊１ 現 栗原保健福祉事務所



図１ カルボニル化合物と２，４－ジニトロフェニル

ヒドラジンの反応

２．２ 測定方法

CVは，既報３）に従い測定した。すなわち，試料油５

～５０mgを含むブタノール溶液１mlを，塩酸酸性にした

０．０５％の２，４－ジニトロフェニルヒドラジン溶液１ml
と，４０寿で２０分反応させた。反応終了後，８％ KOHの
１－ブタノール溶液８mlを加えてアルカリとした。遠心

分離後，上層を採取し，カルボニル化合物と２，４－ジニ

トロフェニルヒドラジンの反応で生成した２，４－ジニト

ロフェニルヒドラゾン（図１）に基づく４２０nmの吸光度

を測定した。カルボニル化合物量は２－デセナールを標

品として作成した検量線から算出し，CVは，試料油脂

１gあたりのカルボニル化合物量（μmol）で表した。

AV，POVは，食品衛生検査指針５）に準じて測定した。

２．３ 自動酸化したポテトチップスの調製

ポテトチップスを開封し，４０寿の暗所に放置すること

で，自動酸化させた。POVが大幅に上昇した場合（POV
＞５０）は，正確なカルボニル価を測定することができな

いため，暗所放置とした。

３ 結果および考察

３．１ 食品抽出油脂へのカルボニル価（ブタノール法）

の適用性

各種食品（２７検体）のエーテル抽出油脂のCV（ブタ

ノール法）を３回測定した結果，変動係数（％RSD）は

いずれも１０％以下であった（表１）。前報２）のフライ油

を試料としたCV測定においても，ベンゼン法を用いた

場合の変動係数が１０～２０％であるのに対して，改良法で

は１０％以内であった。ベンゼン法では，反応最終溶液中

の色素が経時的に退色するが，ブタノール法では色素の

退色が少ない（１時間程度安定）ため測定精度が高いと

考えられる。このように，本CV（ブタノール法）測定

法は，精度の高い測定法であり，食品抽出油脂のCV測
定にも十分適用可能なことがわかった。

表１ 食品抽出油脂の油脂劣化指標値

図２ ポテトチップスの自動酸化による過酸化物価と

カルボニル価の経時変化

３．２ 自動酸化したポテトチップスの評価

ポテトチップスを経時的に自動酸化させ，エーテル抽

出物のCV，POV，AVを測定した。本条件で酸化させて

もAVは上昇しなかったが，POV，CVは経時的に上昇し

た（図２）。このように本法は，酸化初期の微量なカル

ボニル化合物の増加量も測定することが可能であった。

以上のことから，CVはPOVと同様に油脂食品の自動酸

化による劣化の程度を評価できることがわかった。

３．３ 各種市販食品の酸化劣化度

市販の即席麺（４検体），油麩（８検体），その他の油

脂食品（９検体）のエーテル抽出物のCV，POV，AVを
測定した（表１）。POVやAVは滴定法で測定する必要が

あるため，一回の分析に多量の試料が必要（POVで０．５
～５g，AVで０．１～２０g）であり，ゆばのように油脂量が

少ない食品の分析が困難であった。また，きなこのよう

に試料が着色（緑色）している場合には，滴定終点の判

定が困難であり，測定することができなかった。一方，

これらのような試料であっても，CVは問題なく測定す

ることができた。
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POVとCVの関係およびAVとCVの関係を図２および

図３に示した。POVが高いとCVも高くなる傾向がみら

れた（R２＝０．４９０）が，AVとCVは必ずしも一致せず

（R２＝０．２６３），AVが低いにもかかわらずCVが高い場

合があった。油で揚げた食品でCVが高い傾向があり，

使用している揚げ油が加熱劣化していて，カルボニル化

合物が増加している可能性が考えられた。油麩は全体的

にCVが高く，かつAVが２．０を超える検体があったが，

これらは揚げ油の管理に注意が必要なことを示している

と思われる。

図３ 各種市販食品の過酸化物価とカルボニル価の関係

図４ 各種市販食品の酸価とカルボニル価の関係

４ まとめ

新しいCV測定法であるブタノール法を食品油脂の測

定にはじめて応用した。この方法は，操作が簡便で精度

が高く，かつ測定用溶剤の毒性が低く使用量も少なくて

よい。特に食品抽出油脂の測定においては，抽出油脂量

が不十分であったり，試料が着色している場合があるが，

本法によれば，試料量が少なくても測定でき，サンプル

の色が測定値に影響を与えることがない。このようなこ

とから，本法は食品製造現場での測定にも適しており，

食品の酸化劣化度を評価するために有効な方法であると

考えられる。

本CV測定法を用いて市販食品の酸化劣化度を評価し

た結果，CVの増加した食品が認められた。いずれも注

意すべき値ではないが，食品製造現場では揚げ油の管理

が重要と思われる。
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１．はじめに
県内の公共用水域において定期的に水質測定が実施さ

れているが，河川流量の計測には困難が伴うため，十分

になされていない。そこで，白石川流域を対象に河川流

量の推定を試みた。

２．方 法
２．１ 対象水域及び対象期間

阿武隈川水系白石川は，宮城県南西部の蔵王山系を源

に，県南部を北東方向に流れる川で，流域面積７９６．４挨で

ある。対象期間は，２００１．０４．０１から２００２．１２．３１である。

対象水域を図１に示す。

２．２ 使用データ

・河川流量

流量年表（日本河川協会）

・アメダス雨量・気温

気象庁電子閲覧室

・メッシュ雨量

メッシュ気候値２０００年（気象庁）

・七ヶ宿ダム流入・放流量

ダム諸量データベース（国土交通省）

・流 域 界

環境動態モデル用河道構造データベース（国立環境研究所）

２．３ 雨量の設定

１娃メッシュ雨量データ（’７１－’００の資料を基にした

平年値を１挨メッシュで推定したもの）から，アメダス

観測点白石と各水域の月ごとの平均雨量と比を求め，対

象期間のアメダス観測点白石の日雨量に，メッシュデー

タから得た比を乗じて，各水域の日雨量を設定した。

メッシュデータによる年平均雨量分布を図２に示す。

２．４ 損失量（蒸発散量等）の設定

ソーンスウエイト法により可能蒸発散量を計算し，さ

らにその値に緯度による日長補正値を乗じて，月別可能

蒸発散量を求めた。その後，損失量を，流域内総雨量と

河川流量（ダムで取水後流域外にでる流量を補正）の差

と等しくなるように，月別可能蒸発散量に比率を乗じて

設定した。

白石川流域の月別可能蒸発散量を図３に示す。

２．５ タンクモデルによる河川流量の推定

以上の水域毎の雨量，損失量，及び積雪融雪量の推定

のための気温，七ヶ宿ダムの流入・放流量，ダムからの

取水量（広域水道による）を入力データとし，白石川全

域に対してタンクモデルを適用した。また，同じ方法で

入力データを作成し白石川全域で設定したパラメータを

用いて，支川等に対しても適用し，公共用水域水質測定

時に計測された河川流量と比較した。

タンクの構造及びパラメータは，図４に示す。

３．結 果
白石川全域については図５に，支川等については図６

に示す。

白石川全域については，流量のピーク値に対しては追

随できなかったが，概ね良好な結果が得られた。支川に

ついても，荒川韮神橋を除けばオーダー的には概ね良好

な結果が得られたと思うが，実測流量と推定流量の回帰

線をみた場合，松川宮大橋等３水域では回帰係数は１か

らはずれたものであった。

４．まとめ
全体的には概ね推定できたと考えているが，精度を上

げるためには２．５娃間隔で日雨量データが得られるレー

ダー・アメダス解析雨量の利用の検討が必要と考えられ

た。

参考文献
１）菅原正巳，水文学講座７流出解析法，（１９７８）
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タンクモデルによる白石川河川流量の推定
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図３ 月別可能蒸発散量（白石川全域）

図４ タンクモデル構造とパラメータ

図５ 流量推定結果（白石川全体）

図１ 対象水域

図２ メッシュ気候値２０００年による雨量分布

図６ 流量推定結果（支川等）
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