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1 はじめに 

毛髪試料に対する無標準法 1, 2は 1995 年に開発され、世界各国の住民から採取された 3 万以上の毛髪

分析に供されている。その中で 2 万を超える試料はアジアの重元素汚染地域住民から採取され、人体暴

露の現状を把握し健康への影響を調べる目的で測定されたものである 3-6。それらの研究は、実態把握の

目的ばかりではなく、暴露経路を同定し新たな人的被害を防止するために有効な情報をもたらしている。

その他の約 1 万試料は国内で採取され、主に体内元素濃度と種々の疾患発症との関係を調べる目的 7, 8、

及び環境・栄養学の観点から分析されている 9。 

これらの研究を行う一方、健常日本人の毛髪が 1994 年から 20 年以上にわたり採取され分析が行わ

れている。これらの毛髪は、年一回の施設公開時に来所した一般希望者から採取されたものに加え、大

学生・高校生の施設見学時に採取されたものである。1996 年以降の試料は年齢・性別の記録が明確であ

り、これらの結果はコントロール値として、特定の疾患や重金属暴露と体内元素濃度との関係を調べる

上で有用な情報となることが期待される。今回、1996 年以降の年齢・性別の明確なデータ 1256 人分の

結果をまとめ、検討を行ったので報告を行う。 

本研究においては、26 元素について濃度の各年度別・男女別の平均値をとり、20 年間の長期的変動

について調べられた。以下に詳細な報告を行う。 

2 実験方法 
2.1 試料採取 

我々の研究所 NMCC（仁科記念サイクロトロンセンター）は 1991 年から 25 年間、毎年一日、一般

の方々に公開されている。我々は 1994 年より、一般見学者の希望者から毛髪試料を採取し、毛髪中元
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素濃度を分析し、その分析結果を、健常者平均値との違いを示すグラフ、濃度値に対するコメントを添

えて各人に配布している。毛髪試料採取時には、個人が特定できない形で統計的データとして学術誌に

報告する可能性のある旨、全員からコンセントを頂いている。また、岩手医科大学第三学年医・歯学部

の見学研修時、さらに県内の高校生の見学時にも希望者の毛髪を採取測定している。今回はそれらの試

料の中で、現在の「毛髪試料に対する無標準法」が確立した 1996 年以降、性別・年齢の明確な 1256

試料（女性 861、男性 395）を選び、その結果を解析し検討を行った。年度別、年齢別の試料数を表 1

に示す。 

表 1 

2.2 試料調製 

我々の無標準法は、試料調製を必要としない。毛髪試料は 3 cm 以上の毛髪を 6～8 本ターゲットホル

ダーに貼り付け、そのまま照射できる形に整えるのみで完了する。短い毛髪の場合、ホルダーの孔の上

方に粘着テープを渡し、毛髪の端の 1 mm 程度を固定、上から垂れ下げる形に調製し、テープに当たら

ないようにビームを照射する。整髪料や汚れを取り除くための洗浄は、アセトンで良く拭くことにより

行われる。この方法により毛髪からの元素の漏えいを防ぎ、洗浄効果も十分であることが確認されてい

る 2。 

2.3 照射・測定条件 

島津製作所小型サイクロトロン MCY1750 より引き出された 2.9 MeV の陽子ビームは、2 組の三連 Q 

magnet、steering magnet などでその位置・形状を調整され、真空散乱槽に導入される 10。発生した X

線は、2 台の Si (Li) 検出器により同時に測定される 11。検出器 1 には 300 µm Mylar 膜の X 線吸収体

が装着され、K、Ca から重元素までの測定が行われ、検出器 2 には計数率を調整するためのグラファイ

ト製 X 線コリメータ（2mm）が装着され、Na～Ca までの軽元素測定が行われる。ビーム径は 6 mm、

平均的ビーム電流及び測定時間は 90 nA、4～8 分であった。しかし毛髪同士は、重なり合わないようあ

る程度の間隔を保たれて取り付けられており、ビームの大半は試料を照射せず素通りする条件下での測

定である。Fig.1 に試料の照射・測定条件を示す。

Fig.1 Schematic view of hairs on the holder, and the experimental setup for beam irradiation and measurement of 
X-rays.

Total：1256 
Total number of samples (N) for Female = 861 

Total Number of samples (N) for Male = 395 

By Fiscal Year 

Fiscal years 96 97 98 99 00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10 11 12 13 14 15 

N: Female 31 17 8 15 17 24 15 22 30 70 49 74 73 107 71 48 52 56 60 52 

N: Male 16 13 12 17 19 12 11 9 13 17 12 38 34 46 33 22 19 18 20 14 

By Age 

Age 0-10 11-20 21-30 31-40 41-50 51-60 61-70 71-80 80- 

N: Female 38 30 40 107 146 171 174 79 3 

N: Male 31 27 17 38 76 58 59 26 2 
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2.4 無調製毛髪試料に対する定量分析 

定量分析は、「毛髪試料に対する無標準法 2」を用いて行われた。スペクトルにおいて 2.6～15.2 keV

の間の全収量がとられ、その間の全ピーク収量が差し引かれ連続 X 線収量 YCXが得られる。指標元素で

ある亜鉛の Kピークの収量 YSの、YCXに対する比 RS = YS/YCXから、変換係数 KSを用いて亜鉛濃度

CSが得られる。他の元素の濃度は、亜鉛を内部標準とみなし、ピーク収量の比にⅩ線発生断面積、検出

効率、吸収体の透過率の比を考慮し、求められる 2,12。 

3 結果 

Fig.2、3 に毛髪中 26 元素濃度平均値の推移を、女性、男性に分けてそれぞれ示す。これらの図では、

1996 年から 2015 年までの推移を 4 期間（1996-2000、2001-2005、2006-2010、2011-2015）に分けて

示している。Fig.2 中、V、Mn、Cu、Nb、Mo 濃度が、現在に向けて明確な増加傾向を示しているのに

対し、Na、Si などはやや減少傾向を示している。有害元素に関しては、Cr、As、Hg が増加傾向を示し

ている。一方、Fig.3 に示される男性には、明確な傾向は認められない。 

Fig.2 Changes of concentration of 26 elements in the hair taken from healthy females over 20 years.  

Fig.3 Same as Fig. 1 but for male. 
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全体の傾向が掴めたところで、次の段階として各元素濃度の 20 年間にわたる推移を詳細に見てみよ

う。Fig.4 には Ca 濃度の 1996 年から 2015 年までの年度毎の変化を示す。図が明確に示すように、毛

髪中 Ca 濃度の平均値とその標準偏差は、女性に対して 2620±1740、男性に対して 990±690 と、女性が

男性の 2.6 倍以上、圧倒的な性差があることがわかる。しかし 20 年間の推移としては、明確な変化の

傾向は認められない。 

Fig.4 Changes in calcium concentration in the hair samples taken from healthy people over 20 years.  

Bars indicate standard deviations 

Fig.5 には同様の比較を、髄液内の Ca イオンとのバランスが重要な意味を持つ 13 Mg に対して示す。

やはり性差が明確であり（女性：111.4±72、男性：51.4±44）女性は男性の 2 倍以上であるが、Ca 同

様 20 年間の変化の傾向は明確ではない。Fig.6 に同様の比較を Fe に対して示す。性差は大きくはない

が、（女性：18.3±11.0、男性：14.3±6.4）やはり女性が高い傾向が示されている。男性は 1996 年から

2011、2012 年にかけて急激に減少している。その後一時持ち直しているが、2012 年ころまでは大局的

には減少傾向が続き、最後の 3 年間で再び多少増加に転じているように見える。女性の方は小さな変動

は見られるが、長期的な変化の傾向は明確ではない。Fig.7-a には同じく銅の結果を示す。標準偏差は

大きいが、やはり女性が高い値を示す（女性：68.3±110、男性：37.5±34）。女性は現在に向かって徐々

に増加する傾向を示しており、一方男性は 2005～2008 年までは上昇しその後若干減少傾向にある。そ

の傾向は、5 年ごとの平均値を示した Fig.7-b で確認できる。Fig. 8-a には Zn の結果を示す。Zn も女

性の方が高い傾向を示し（女性：343±269、男性：267±106）、男女とも 2003 年ころまでは上昇、そ

の後一時下降し再び上昇に転じている。その傾向は Fig.8-b に示されている。 

次に主元素ではないが必須元素である Se の結果を fig.9-a に示す。Se はグルタチオンペルオキシダ

ーゼの主成分であり、種々の疾患の予防に重要な役割を果たしている 14,15。図からみられるように若干

男性の方が高濃度であるが（女性：0.32±0.54、男性：0.45±0.65）、微量元素であるため標準偏差は非

常に大きい。年度別の推移としては、2011 年までは減少を続け、2011 年以降上昇に転じている。その

傾向は、Fig.9-b に明確に示されている。Fig.10 には Br の変動を示す。男性はゆるやかな減少傾向にあ

り、年度別の変動は小さい。それに対し女性は激しい年度別変動を示し、平均値も男性より高い。（女性：

25.3±32、男性：11.3±11.4。） 
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Fig.5 Same as Fig.4 but for magnesium.

Fig.6 Same as Fig.4 but for iron.

Fig.7-a Same as Fig.4 but for copper.
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Fig.7-b Same as Fig.7-a but for average Cu concentration for every five years.

Fig.8-a Same as Fig.4 but for zinc.

Fig.8-b Same as Fig.8-a but for average Zn concentration for every five years.
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有害元素に関しては、先ず Hg の年度変化の推移を Fig.11-a に示す。やはり男性の方が高く（女性：

4.15±2.6、男性：5.51±4.4）、この 20 年間、男女ともに増加傾向が続く。その傾向は、5 年ごとの変

化を示す Fig.11-b に明確に示されている。Fig.12 には Pb の結果を示す。有害元素では Pb のみが女性

の方が高く（女性：5.25±7.1、男性：3.86±3.7）、20 年間の変動としては 2006、2007 年あたりにピー

クがあるが、長期的には明確な変動傾向は見られない。Fig.13 に As の結果を示す。やはり男性が若干

高い傾向にあり（女性：0.94±0.72、男性：0.98±0.83）、現在に向けて増加が続いている。Fig.14 には

Cr の結果を示す。やはり若干男性の方が高値で（女性：0.46±0.51、男性：0.55±0.60）年々増加傾向

にあり、この 20 年間で男女とも濃度が倍以上に増加している。

Fig.9 Same as Fig.4 but for selenium.

Fig.10 Same as Fig.4 but for bromine.
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Fig.11-a. Same as Fig. 4 but for mercury.

Fig.12. Same as Fig.4 but for lead.

Fig.11-b Same as Fig.8-a but for average Zn concentration for every five years.
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4 議論 

上述のように、我々は今までに重元素汚染された地域住民から採取された試料、また種々の疾患の患

者から採取された試料を中心に、30000 以上の毛髪試料の分析を行っている。それらの研究に際し、有

害元素による人体曝露の実態を把握するために、また種々の疾患と体内元素濃度の関係を調べるために

も、健常者の control 値を確立することが非常に重要なこととなる。しかし体内元素濃度とそれを反映

する毛髪中元素濃度は、性差、年齢、そして生活環境により大きく異なることが知られており、可能な

Fig.13. Same as Fig.4 but for arsenic.

Fig.14. Same as Fig.4 but for chromium.
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限り多くの健常者試料を男女、幅広い年齢層、異なる生活環境にわたり採取し、分析値を得ることが重

要な意味を持つ。 

本研究により、健常者から 20 年間にわたり採取された毛髪試料中元素濃度は、多くの元素に対して

明確な長期的変動を示していることが分かった。しかし Ca、Mg に関しては、Fig.4、5 に示すようにほ

ぼ一定値が保たれている。一方 Fe に関しては、Fig.6 に見られるように、1996 年から 2012 年にかけて

減少する傾向が見られ、その後一時増加し 2012 年ころまではなだらかに減少し、それ以降、若干増加

に転じている。このような必須元素の長期的変動は、我が国の 20 年間にわたる食物中元素濃度の変化

を反映しているものと思われる。 

先ず農作物に関しては、我々は今までに系統的に濃度変動を観察し、山菜との比較を行ってきた 16,17。

またそれらの生育土中元素濃度との関係も調べられ、その結果現在の農作物中のミネラル不足は、農地

の土壌中ミネラル不足を反映していること、その原因は、三大栄養素のみ配合されている化学肥料に依

存した農法にあることが分かった。一方自然土は、植物の葉や茎が土に還り、漏出する分は雨水から供

給され、長期間にわたりミネラル濃度が一定に保たれている 17。特に鉄濃度に関しては、従来その供給

源であった緑黄色野菜中の Fe 濃度が近年減少しており、それが日本人体内鉄濃度の減少につながって

いるものと思われる。しかし近年、有機農法などの従来の農耕法も復活し、その影響もあり、Fig.6 か

ら体内鉄濃度の減少には歯止めがかかっているようにも見受けられる。 

我々は、現在のミネラル不足の農地にミネラル水を供給し、それが農作物の滋養や収穫量に与える影

響を調べ、昨年の本報文集において報告を行った 18,19。その結果、農作物中のミネラル濃度は改善され、

米や大豆などは単位面積当たりの収穫量が数倍に増加するなど、ミネラル投与による大きな改善が認め

られた。農地へのミネラル供給や従来の有機農法に戻すなどの試みは各地で行われ、農作物中のミネラ

ル濃度は現在回復傾向にある。それが、Fig.7、8 で観られる Cu、Zn の増加傾向にも反映されている可

能性がある。

一方では、ミネラルの大きな供給源である海産物中のミネラル・重金属濃度は、近年増加を続けてい

る 20。この事実は、近海における重金属汚染の進行に影響を受けているものと推察される 21。その源は

河川水や地下水などの水系汚染であり、その原因は温泉水 22,23、鉱山廃坑からの浸出水 24 などである。

我々の研究などにより、近年の港湾における海底堆積物は極度に重金属汚染されており、特に我が国に

おいては深刻であることが確認されている。特に汽水域で養殖されているホタテ、カキ、ホヤなど、ま

たコンブ、ワカメなどの海藻にはその影響が出やすく、高濃度の As、Cd などが検出されている 20。

このような状況に追い打ちをかけたのが、2011 年 3 月 11 日に三陸海岸を襲った大津波である。この

津波は、海底に沈んでいた多量の重金属を含むヘドロを陸地や汽水域に運び上げた。実際に、陸地や干

潟に運び上げられたヘドロ中には、多量の重金属が含まれていたことが、その後の調査研究で確認され

ている 25,26。さらにそれらのヘドロ中の重金属濃度は、一年後には数分の一に減少していることも確認

された 27。しかし干潟を中心とした汽水域は多様な海洋生態系の温床であり、複雑な海洋食物連鎖の中

に重金属が入り込んでいることが当然予想される。我々は食物連鎖の中核をなす微小甲殻類に対する定

量分析法を確立し、1000 を超える試料の測定を行った結果、Pb が生食食物連鎖中に、As が腐食食物連

鎖中に多く浸透していることが確認された 28。多くの日本人はこれらの海産物を多量に食しており、こ

れら海産物中には必須・有害元素ともに多量に含まれ、ミネラル供給源となっている。必須元素におい

ては、農作物中の不足による体内濃度低下の要因を、海産物摂取により補っている状況であることが予

想される。 

過剰摂取の場合は有害元素でもあるが、近年必須元素として注目されている Se は、グルタチオンペ

ルオキシダーゼの活性化を通して急性心筋梗塞のリスクを減少させ 14、泌尿器系癌の発症を抑制し 29、

また悪性リンパ腫の発症を抑える 15などの効用のあることが、我々の参加した研究により明らかになっ

ている。Fig.9 に見られるように、その濃度は 2011 年までは減少傾向にあったが、その後の 3 年間は増

加に転じているように見受けられる。Se はニンニクなどの農作物からの接種も重要なルートだが 29、日
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本人の場合は海藻などの海産物からの接種も大きな割合を占めると思われる。Se は 3.11 津波により多

量に汽水域に持ち上げられたことが確認されており 25,26、その後ホタテやカキ、ワカメなどの海産物に

取り込まれ、それらの接種が 2012 年以降の体内濃度の増加に反映している可能性も考えられる。今回

の分析試料提供者の大半は岩手県内陸の住民たちであり、三陸の海産物を多く食している。結果の図を

その観点から観れば、Se に加え多くの有害元素濃度が 2012 年以降増加傾向にあるようにも見受けられ

る。 

Br は人工透析により血液から取り除かれてしまい、臭素不足は成長障害をもたらすことが分かって

いる 30, 8。また、輸入食品の臭化メチルによる燻蒸などにも使われ、その弊害も問題となることがある。

我々の以前の研究により、盛岡市在住の 3 人の女性の長い毛髪を 1mm 毎に分析し、長期的変動を調べ

たところ、臭素濃度が冬に上昇し夏に減少する明確な季節変動を示し、その変動幅が 5 倍ほどあること

が分かった 31。そしてそれは、中国大陸からの PM2.5 エアロゾル中の臭素濃度の季節変動 32に対応し

ていることが確認された。Fig.10 によると、女性の毛髪中臭素濃度は年度により大きく変動し、大陸か

らの粒子中の臭素濃度が年度により大きく変動する事実を反映しているように思われる。しかし、男性

の方はその変動が殆ど見られず、肺からの臭素の取り込みや、血液から毛髪に移行する過程において、

その機構に対する何らかの性ホルモンの影響があるように思われる。 

一方有害元素に関しては、Fig.11 から 14 に見られるように Pb 以外は現在に向けて明確な上昇傾向

を示している。環境中有害元素、それに伴う食品中有害元素濃度が増加傾向にあることを反映している

ものと思われる。温泉水や鉱山廃坑・産業廃棄物処理場などからの浸出水による、河川水をはじめとす

る水系汚染、それに伴う沿岸海域の汚染により、農作物・海産物中の有害元素濃度の上昇を反映してい

る可能性がある。一方 Pb に対しては、わが国では 1975 年にガソリンの無鉛化が完了し、大気環境経由

の食物汚染、呼気からの吸入が改善されたため、有害元素の中では唯一、20 年間一定値を保っているも

のと推察される。 

本研究において、健常者から採取された 1256 の毛髪試料の分析結果が検討された。Fig.2、3 に示す

ように、毛髪中元素濃度には明確な性差があるばかりではなく、その年度変動や長期的変化にも性差が

強く反映していることが分かった。加齢変化に伴う変動とその性差に関しては、次報（本報文集に掲載）

において詳細に検討が行われる。 
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Abstract 

We developed a standard-free method for untreated hairs and the method has been applied to 

quantitative analysis of more than 30000 hairs taken from the people concerned in order to evaluate 

exposure to some toxic elements and intakes of essential elements. Besides these analyses, we have 

measured nearly 2000 hairs collected from healthy people in Japan over the past 20 years. It was 

found that concentrations of some elements, such as vanadium, chromium, manganese, copper and 

mercury, keep increasing up to the present. Such tendencies were particularly notable for female, 

while not clearly observed for male. Concentrations of some essential elements, such as calcium, 

magnesium and zinc, show no obvious long-term variations. On the other hand, iron and selenium 

show slightly decreasing tendencies. With regard to toxic elements, it was found that arsenic, 

chromium and mercury are tending to increase every year. 
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