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はじめに 

 

 「測定不確かさ」は，得られた値のばらつきを，統計処

理により評価した値を指し，国際計量計測用語（いわゆる

VIM）1)において「測定の結果に付随した，合理的に測定対象

量に結び付けられ得る値のばらつきを特徴付けるパラメー

タ1-3)」と定義づけられている．また，測定不確かさの評価は

「ISO/IEC 17025（試験所及び校正機関の能力に関する一般

要求事項）4)」におけるプロセスに関する要求事項でもある． 

 他方，我が国の食品衛生検査は「食品衛生検査施設にお

ける検査等の業務管理5)」及び「登録検査機関における製品

検査の業務管理要領6)」（以下併せて，業務管理要領）にお

いて規定されている．業務管理要領は ISO/IEC Guide25を

基礎としており，測定不確かさの評価については「検討に

努めること」と努力事項として記載されている． 

 近年，我が国の食品衛生検査を国際的に整合させるため

に，厚生労働科学研究費補助金事業（食の安全確保推進研

究事業）「食品衛生検査を実施する試験所における品質保証

システムに関する研究」において，業務管理要領の改定案

の検討が行われた．そして，その報告書7)において，「国際的

に整合させる上で基礎とすべき文書として ISO/IEC 17025

を特定」し，業務管理要領の改定案の中で，技術上の必要

事項として「測定不確かさの評価」が記述されている．す

なわち，測定不確かさの評価は，改定後の業務管理要領に

おいて必要事項となる可能性がある． 

 測定不確かさは，「ボトムアップ方式」と「トップダウン

方式」が一般的な評価方法である8-10)．このうち，「ボトム

アップ方式」は，分析の工程ごとに不確かさの要因を評価

し，積み上げることにより測定不確かさを評価する方法で，

要因ごとの単独評価は可能であるものの添加回収試験が困

難な放射性物質の検査に用いられている11-13)．しかし，残

留農薬や食品添加物など，多くの食品の理化学検査では，

対象試料の多様さ及び前処理工程の複雑さから，原因とな

る要因ごとの単独評価が難しく，「ボトムアップ方式」によ

る評価は困難である． 

 一方の「トップダウン方式」は，再現精度の値等を用い

る統計処理により，測定不確かさを評価する方法で，対象

試料が多様で前処理工程が複雑な残留農薬、食品添加物及

び重金属等の検査へ適用が可能である14-16)．評価に用いる

再現精度には，妥当性評価，技能試験（以下，PT）及び内

部品質管理などのデータを用いることが可能であり，多数

の算出手順がある．そこで，本検討では，1種類の試験法に

ついて5種類の「トップダウン方式」による測定不確かさの

評価を行い，算出結果の比較を試みた． 

 

対象および方法 

 

1 評価対象 

 評価対象は，玄米中のカドミウム試験法17)とした．すな

わち，試料を縮分し秤量にて採取し，硝酸を加えてヒート

ブロックを用いて分解し，秤量にて定容し，イットリウム

を内部標準物質として秤量にて希釈し，誘導結合プラズマ

質量分析計で測定する試験法とした． 

 試料は，2016年度玄米中のカドミウム外部精度管理調査

余剰サンプル（(一財)食品薬品安全センター製）とした．

この試料の添加量である理論値は0.28 µg/g，付与値（PT全

体の総平均（以下，総平均）±標準偏差）は0.258084±

0.028487 µg/gであった．なお，真の値を知ることはできな

いため，理論値及び総平均を参照値として用いることとした． 

 有害物質に関するガイドライン18)に基づき，実施者3名で

1日1回（2併行）2日間実施して得た妥当性評価の値を表1に

示す． 

 

表 1 妥当性評価で得た値 

 実施者 測定結果（µg/g） 

繰り返し 1 繰り返し 2 

 A 0.2696 0.2710 

1 日目 B 0.2740 0.2601 

 C 0.2700 0.2594 

 A 0.2636 0.2573 

2 日目 B 0.2698 0.2691 

 C 0.2657 0.2661 

測定の平均値（µg/g） 0.2663 
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Comparative Study of the Top-down Approaches for the Evaluation of Measurement Uncertainty 

 

Ikue Osaka, Ritsuko Yamamoto, Terumitsu Yoshida and Rie Ishii 



埼衛研所報 第54号 2020年 

- 35 - 

 有害物質に関するガイドラインの目標値では，真度を90

～110％，室内精度を15％以下，併行精度を室内精度の目標

値以下と定めている．これに対して測定の平均値は0.2663 

µg/g，真度は95.1％，室内精度及び併行精度は2.02178％で

あり，目標値を満たしていた． 

 

2 評価方法 

 はじめに，測定不確かさへの寄与成分を特定するために，

測定結果に影響を及ぼす不確かさ要因の関連図（以下，特

性要因図）を作成した． 

 次に，JIS Z 8404-119)及び CAC/GL 59-2006「分析結果の

不確かさの推定に関するガイドライン」付属文書9)（以下，

CXG 59）を参考に以下の5種類の算出手順を用いて測定不確

かさの評価を行った．このうち，(1)，(2)，(4)及び(5)は，

標準不確かさ（以下，u'）を求め，包含係数k=2（測定対象

量が存在する信頼度が95％となる係数）を乗じた拡張不確

かさをMUとした． 

 定量分析結果は，CAC/GL 54-2004「測定の不確かさに関

するガイドライン」20)に従い，「a±2u'µg/g」と表した．MU

及び2u'は、GUM2,3)に従い，有効数字2桁とした．aは妥当性

評価で得た測定の平均値（以下，測定の平均値）とし，有

効桁位は2u'に合わせ小数3位までとした．算出途中の数値

は丸めずにそのまま用いたが，桁数の多い数値は小数5位ま

での表記とした． 

(1) 室内精度を使用する方法 

 JIS Z 8404-1付属書B実験による不確かさ評価B2 c)

の「変動に起因する標準不確かさは群間分散の推定値に

等しい」の記述，及び渡邉の提案21)を参考に，妥当性評

価で得た室内精度（以下，室内精度）を u'とした． 

(2) Horwitzの式を使用する方法  

 CXG 59 5.1の「Horwitzの式を使用したMUの評価」を

参考に，室間再現性の相対標準偏差を u'とし，(式1)に

より算出した． 

u′ =  2ଵି଴.ହ ୪୭୥ ௖   (式1) 
 

 cは測定の平均値をg/gに換算した値とした． 

(3) EUのデフォルト値を使用する方法 

 CXG59 5.2の「EUのデフォルト値である50％を適用し

た MUの評価」を参考に MUを算出した． 

(4) PTの結果を使用する方法 

 CXG 59 5.3.1の「試験所内QC及び PTのデータに基づ

くMUの評価」を参考に，u'を，(式2)により算出した． 

u′ = ටu′(RW)ଶ + u′(bias)ଶ    (式2) 

 u'(RW)は，試験所内の再現性の相対標準偏差と記述さ

れているため，室内精度を用いた．一方の u'(bias)は，

バイアスによる相対標準不確かさ（以下，バイアス）であ

り，(式3)により算出した． 

u′(bias) = ටRMS′biasଶ + u′(Cref)ଶ    (式3) 

 RMS'biasは相対バイアス値の二乗平均平方根であり，

(式4)により算出した． 

RMS′bias = ටΣ(ୠ୧ୟୱ)మ

௡
       (式4) 

 

 本算出手順におけるbiasは，PTにおける当所の報告

値と総平均の相対的差異とし，(式5)により算出した．n

は，PTの参加回数とした． 

bias =  
総平均 −  報告値

総平均
 × 100   (式5) 

 
 u'(Cref)は，PT試料の付与値の不確かさとし，(式6)

により算出した． 

u′(Cref) =
ୗ౎

√୫
     (式6) 

 

 SRはPT試料の平均相対標準偏差であり，(式7)により

算出した．mは平均参加試験所数とした． 

SR =  

∑(
付与値の標準偏差

総平均
 ×  100)

n
     (式7) 

 
 

 使用したデータは，当所が2018年及び2019年度に参加

した PTの結果とした．このときの値を表2に示す． 

 

表 2 2018年及び 2019年度のPT結果 

   年度 報告値

（µg/g） 

付与値（µg/g） 

（総平均±標準偏差） 

参加 

試験所数 

2019 0.4258 0.423704 ± 0.042001 83 

2018 0.3746 0.367406 ± 0.046192 88 

 

(5) 分析精度管理（以下，QC）の結果を使用する方法 

 CXG 59 5.4の「試験所内QCデータを使用したMUの評

価」を参考に，u'を(式2)により，u'(bias)を(式3)により，

RMS'biasを(式4)により算出した．u'(RW)は室内精度を用

いた． 

 本算出手順におけるQCは，当所における内部品質管理

とした．すなわち，bias は，内部品質管理で得た回収率

（％）と100との差異とした．n は，内部品質管理の実施

回数とした．u'(Cref)は，測定に用いた標準物質の不確か

さとし，当所においては1％であった． 

 使用するデータは，当所が2018年及び2019年度に実施

した内部品質管理の結果とした．全部で8回実施し，回収

率は90.3，92.8，101.0，95.4，99.0，95.6，94.4，及び

92.4％であった．
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図 1 特性要因図 

 

表 3 各算出手順の算出過程，算出値及び定量分析結果 

 (1) 室内精度を

使用する方法 

(2) Horwitzの式

を使用する方法 

(3) EUの 

デフォルト値を 

使用する方法 

(4) PTの結果を

使用する方法 

(5) QCの結果を

使用する方法 

RMSbias    1.42805 5.89035 

u'(Cref)    1.21587 1 

u'(bias)    1.87554 5.97463 

u'(RW)    2.02178 2.02178 

u'(％) 2.02178 19.52586  2.75776 6.30744 

MU(％) 4.0 39 50 5.5 13 

定量分析結果 

(µg/g) 

0.266  

± 0.011 

0.266 

± 0.10 

0.266 

± 0.13 

0.266 

± 0.015 

0.266 

± 0.034 

 

結果 

 

1 特性要因図 

 手順を基に作成した特性要因図を図１に示す．試料採

取，定容，希釈，標準調製及び測定の工程は要因ごとの単

独評価は可能であった．しかし，分解の工程の単独評価は

不可能なため，ボトムアップ方式による評価は難しいと判

断し，トップダウン方式による評価を行うこととした．  

 

2 算出結果 

 各算出手順の算出過程，算出値及び定量分析結果を表3

に示す． 

(1) 室内精度を使用する方法 

 u'を室内精度2.02178％として算出した結果，MUは

4.0％，定量分析結果は0.266±0.01 µg/gとなった． 

(2) Horwitzの式を使用する方法 

 cを g/gに換算した2.663×10-7を(式1)に代入した結 

 

果，u'は19.52586％，MUは39％，定量分析結果は0.266

±0.10 µg/gとなった． 

(3) EUのデフォルト値を使用する方法 

 MU は50％であるため，定量分析結果は0.266±0.13 

µg/gとなった． 

(4) PTの結果を使用する方法 

 2019及び2018年度（以下，値を同じ順に示す）のbias

は(式5)により以下のように算出された． 
 

bias (2019) =  
総平均 −  報告値

総平均
 × 100 

=
0.423704 − 0.4258

0.423704
 × 100 = −0.49468 

 

bias (2018) 

=  
0.367406 − 0.3746

0.367406
 × 100 =  −1.95805 

試料 測定結果

試料採取

縮分

秤量
校正 天秤

繰り返し精度

分解

定容 測定

注入量
ＩＣＰ条件

ＩＣＰ－ＭＳ

ＭＳ条件

繰り返し精度

標準調製
試薬純度

分解温度

秤量

校正 天秤

繰り返し精度

検量線

相関係数

酸添加

分解時間

秤量

校正 天秤

繰り返し精度

秤量

校正 天秤

繰り返し精度

水分含量

希釈

秤量

校正 天秤

繰り返し精度

内標添加
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 RMS'biasは，(式4)により以下のように算出された． 

RMSᇱbias = ටஊ(ୠ୧ୟୱ)మ

௡
   

= ට(ି଴.ସଽସ଺଼)మ ା(ିଵ.ଽହ଼଴ହ)మ

ଶ
= 1.42805  

  

 SRは(式7)により以下のように算出された． 

SR =  

∑(
付与値の標準偏差

総平均
 ×  100)

n
 

=  
ቀ

0.042001
0.423704  × 100ቁ + ( 

0.046192
0.367406  × 100 )

2

= 11.24264 
 

 mは次式により85.5であった． 

m =  
83 + 88

2
= 85.5 

 

 u'(Cref)は(式6)により以下のように算出された． 

uᇱ(Cref) =
Sୖ

√m
=  

11.24264

√85.5
= 1.21587 

 

 u'(bias)2は(式3)により以下のように算出された． 

u′(bias) = ටRMS′biasଶ + u′(Cref)ଶ  

=  ඥ1.42805ଶ +  1.21587ଶ  = 1.87554 

 

 u'(RW)は2.02178であるため，u'は(式2)により以下の

ように算出された． 

u′ = ටu′(RW)ଶ + u′(bias)ଶ 

=  ඥ2.02178ଶ  +  1.87554ଶ = 2.75776 

 

 以上により，uは2.75776％，MUは5.5％，定量分析結果

は0.266±0.015 µg/gとなった．  

(5) QCの結果を使用する方法 

 8回の内部品質管理で得たbiasは9.7，7.2，-1.0，4.6，

1.0，4.4，5.6及び7.6であるため，(bias)2は277.57とな

った．算出過程を表4に示す． 

 RMS'biasは，(式4)により以下のように算出された． 
 

RMS′bias = ඨ
Σ(bias)ଶ

݊
=  ඨ

277.57
8

 

= 5.89035 
 

 

表 4 RMSbias2の算出過程 

 回収率(％) bias(％) bias2(％2) 

1 90.3 9.7 94.09 

2 92.8 7.2 51.84 

3 101.0 -1.0 1.00 

4 95.4 4.6 21.16 

5 99.0 1.0 1.00 

6 95.6 4.4 19.36 

7 94.4 5.6 31.36 

8 92.4 7.6 57.76 

  (bias)2 277.57 

 

 u'(Cref)が1であるため，u'(bias)は(式3)により以下

のように算出された． 

u′(bias) = ටRMS′biasଶ + u′(Cref)ଶ

=  ඥ5.89035ଶ + 1ଶ = 5.97463 

 

 u'(RW)は2.02178であるため，u'は(式2)により以下の

ように算出された． 

u′ = ටu′(RW)ଶ + u′(bias)ଶ

=  ඥ2.02178ଶ +  5.97463ଶ

= 6.30744 

 

 以上により，uは6.30744％，MUは13％，定量分析結

果は0.266±0.034 µg/gとなった．   

 

考 察 

 

1 ばらつきとかたより 

(1) 室内精度を使用する方法が MUが最も小さく，定量分

析結果は0.266±0.011 µg/gとなった．一方で，試料の総

平均は0.258084 µg/g，理論値は0.28 µg/gであり，定量

分析結果の範囲に総平均は含まれるが，理論値は含まれ

なかった．これは，本評価対象に用いた玄米中のカドミウ

ム試験法は，室内精度が小さいためである． 

 有害物質に関するガイドライン18)では，室内精度の目標

値を15％以下，真度の目標値を90～110％と定めている．

つまり，室内精度が目標の最大値である15％だった場合，

MUは30％となるため，真度が90又は110％であっても定量

分析結果の範囲に理論値を含むことが可能である．すな

わち，(1)室内精度を使用する方法は，室内精度の値が大

きければ，定量分析結果の範囲に理論値が含まれるが，小

さければ含まれなくなることが示唆された． 

 これに対して，(4)PTの結果を使用する方法，及び(5)QC

の結果を使用する方法は，定量分析結果の範囲に理論値

が含まれた．これは，値のばらつきを示す室内精度に，系
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統誤差であるかたよりを示すバイアス1,9,10,19)を合成した

ためである． 

 

2 試験所内の再現性 

 本比較では，(4)PTの結果を使用する方法，及び(5)QCの

結果を使用する方法において試験所内の再現性の相対標準

偏差としてのu'(RW)に室内精度を用いた．吉川ら14)も同様

に，室内精度を用いている．他方，CXG599)の例示，及び

Coelhoら15)は，内部品質管理から得た相対標準偏差を用い

ている． 

 また，渡邉21)は，MUの評価例として，新規分析法の導入

時には，フェーズ1として妥当性評価で得た室内精度を，導

入後一定期間経過し，内部品質管理によるデータがある程

度蓄積した時には，フェーズ2として内部品質管理から得た

相対標準偏差を使用することを，一例として提案している．

このように，試験の導入時と導入後一定期間経過時の段階

に応じた u'(RW)の更新は，合理的と考える． 

 

3 算出手順の選択 

 5種類の算出手順の結果，MUは最小で4.0％，最大で50％

と広範囲に及んだ．ISO/IEC 17025には「測定不確かさへの

寄与成分を特定しなければならない」の記述はあるものの，

算出手順に関する記述は一切無い．つまり，測定不確かさ

の評価の算出手順の選択は，各試験所に委ねられている．

本検討の対象としなかったが，CXG 59 5.3.2の「認証標準

物質（以下，CRM）による PT試験」による評価は，定量分

析結果が国際単位系（SI）に計量トレーサブルとすること

が可能でありISO/IEC 17025の要求事項を満たせると考え

る．しかし，今のところ，CRM を全種の食品及び測定対象

物質に対応させることは，不可能である． 

 JAB RL5108)には「不確かさの厳密さの程度は，その測定

結果の「目的適合性（fitness-for-purpose）」の観点から

決定する」とあり，算出手順の選択にあたり参考となる記

述である．また，CXG 59 5.2の「EUのデフォルト値である

50％」は，EU内で多くの回数にわたり行われた残留農薬の

PT試験の結果に基づいており，残留農薬試験における選択

の参考にできる可能性がある．しかし，他の食品衛生検査

における算出事例は今のところ少ない． 

 測定不確かさの評価は，食品衛生検査を行う試験所の多

くにとっては発展途上である9)．このように複数の算出手

順の比較を行うことが，測定不確かさ評価方法の判断の一

助になると考える． 

 

まとめ 

 

 「トップダウン方式」による測定不確かさ評価方法を比

較した．評価対象は玄米中のカドミウム試験法とした．算

出手順は(1)室内精度を使用する方法，(2) Horwitzの式を

使用する方法，(3) EUのデフォルト値を使用する方法，(4) 

PTの結果を使用する方法，及び(5)QCの結果を使用する方

法とした．算出手順の選択は，各試験所に委ねられている

ため，このような比較は測定不確かさ評価方法の判断の一

助になると考える．  
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