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Synopsis 
 WATANABE, S., H. UEMURA (Kanagawa Ins. of P. H. Lab., 1-3-1 Shimomachiya , Chigasaki 253-0087, Japan) and 
K. MURAKAMI (Tokyo Kasei University). Degradation of pesticides by chlorination on the process of water treatment 
for drinking. 

Decomposition of 17 pesticides by chlorination was investigated, because 17 pesticides were detected in 2004 by 

monitoring the Sagami River, which is the tap water souce. It classified them into six categories by decomposition 

difficulties. Pesticides which belonged to the category to hardly degrade by chlorination were detected in the tap water in 

2005, therefore these results obtained by the laboratory tests are able to apply to the field samples. The organophosphorus 

pesticides such as diazinon and fenitrothion were detected in the raw water, on the other hand those oxons were detected 

in the tap water. It was thought that these oxons were transformed from their originals by chlorination on the water 

purification processes and considerably steady at the residual chlorine level of 1 mg/l or less.  
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はじめに 

平成16年の水質基準の改訂により，農薬は新たに水質

管理上留意すべき項目として水質管理目標設定項目と位

置づけられ，対象は101農薬となった
１）

．この中から地

域の特性を考え優先度の高い農薬を選定し，測定するこ

ととなっている．神奈川県では相模川，酒匂川水系が主

要な水道水源として利用されているが，流域の水田，畑

地で使用された農薬による水源汚染，さらには水道水汚

染
２-５）

が危惧される．水道水は，消毒効果を維持するた

め給水栓水で遊離残留塩素を0.1mg/l以上保持するよう

に定められている
６）

．この塩素処理が最近新たな問題と

して考えられている．分子内にP=S基を有するチオノ型

有機リン系農薬は，塩素処理により一般的にオキソン体

と呼ばれるP=O基に変化するのである
７）

．有機リン系農

薬の毒性については，急性毒性であるアセチルコリンエ

ステラ－ゼ（AchE）活性阻害がよく知られているが，

P=S基がP=O基に変化したオキソン体は，AchE活性阻害

が原体よりも数百～数千倍も強くなることが報告されて

いる
８）

．著者らは，寒川取水堰上流1Km地点の相模川

で，平成16年5月～8月に91農薬の実態調査を行い，チ

オノ型有機リンのダイアジノン及びフェニトロチオンを

含んだ計17農薬が0.01～1.3μg/lの範囲で検出されたこ

とを報告した
９）

．今回，これら17農薬について，塩素処

理による分解性を検討した．さらに，ダイアジノン及び

フェニトロチオンのオキソン体については生成段階及び

生成後の消長について十分には明らかとなっていないの

で，この点についても詳細に検討した． 

1 神奈川県衛生研究所 理化学部 
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2 東京家政大学 環境情報学科  
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方  法 装置：2695 (Waters社製) 

１．試薬及び調製法                                           カ ラ ム ： Symmetry RP-18 （ 内 径 2.1mm ， 長 さ

150mm，粒径5μm，Waters社製) 1.1 塩素処理による分解実験対象農薬 

平成16年に相模川で検出されたモリネート，フェノブ

カルブ，シマジン，ダイアジノン，イプロベンホス，ブ

ロモプチド，シメトリン，フェニトロチオン，エスプロ

カルブ，フェンチオン，フルトラニル，イソプロチオラ

ン，チオベンカルブ，プレチラクロール，メフェナセッ

ト，カフェンストロール及びカルボフランの計17農薬を

対象とした． 

カラム温度：35℃ 

移動相：水/アセトニトリル(1:1)  

流速：0.3ml/分 

注入量：5μl 

 検出器：PDA 

３．塩素処理実験 

1.3で調製した50mg/lの 16種農薬混合溶液1mlを１l

のビーカーに採り，ドラフト内で減圧下により乾固後，

リン酸緩衝液500mlを加え，5分間超音波発生装置を用

いて溶解し，塩素処理実験用の試料溶液とした． 

1.2 農薬標準品 

1.1に示した17農薬，ダイアジノンオキソン及びフェ

ニトロチオンオキソンは，和光純薬工業（株）あるいは

林純薬（株）の農薬標準品を使用した． ビ－カ－から95ml，98ml及び99mlを別々の100mlの

共栓付三角フラスコに採り，100倍に希釈した次亜塩素

酸ナトリウム溶液（遊離残留塩素120mg/l）を5ml，

2ml 及 び 1ml 加 え ， 全 量 を 100ml と し ， そ れ ぞ れ

6mg/l，2.4mg/l及び1.2mg/lの遊離塩素濃度溶液とし

た．この容器を軽くしんとう後，設定時間（1分，2分，

5分，10分，30分，2時間，4時間，24時間及び48時

間）後に4ml分取し，あらかじめアスコルビン酸ナトリ

ウムを0.01g程度加えてある10mlの共栓試験管に採っ

た．素早く振とうして残留塩素を消去後，ジクロロメタ

ン2mlを加え1分間激しく混和した．しばらく静置後，

下層のジクロロメタン層1mlをマイクロピペットで分取

し，GC-MSで16農薬及び2種類のオキソン体濃度を測定

した．これら16農薬は，乾固後に加えられたリン酸緩衝

液中に超音波による溶解操作によりほぼ100%移行し，

かつオキソン体を加えた18種類はジクロロメタンによる

抽出操作によりいずれも大部分ジクロロメタン相に移行

することは事前に確認した．また，実験中は必要に応じ

て残留塩素をモニタ－した．なお，実験は開始後10分ま

で室温で，それ以降は20℃の恒温槽に静置して行った．

カ ル ボ フ ラ ン に つ い て は ， ア セ ト ン に 溶 解 し た

1000mg/l濃度の標準原液0.5mlをドラフト内で乾固後，

500mlのリン酸緩衝液500mlに溶解し，濃度1mg/lの塩

素処理実験用の試料溶液を調製した．塩素処理実験は，

16農薬の場合に準じて行い，設定時間ごとに1mlを分取

した．アスコルビン酸ナトリウムにより残留塩素を消去

後，アセトニトリル1mlを加えLCにより測定した． 

1.3 塩素処理実験用の農薬混合溶液の調製 

17農薬の中でカルボフランを除いた16農薬につい

て，各10mgを10mlのメスフラスコに採り，アセトンに

溶かして10mlとし，1000mg/lの標準原液を調製した．

標準原液について，各5mlを100mlのメスフラスコに採

り，アセトンで100mlに調製して50mg/lの16種の混合

溶液を調製した．カルボフランはLCによる測定のため，

これとは別にアセトンに溶かし，濃度1000mg/lの標準

原液を調製した． 

1.4 リン酸緩衝液 

リン酸二水素カリウム0.136gを精製水1lに溶かし，

1N水酸化ナトリウム溶液でpHを7.0±0.2に調整し，こ

れをリン酸緩衝液とした． 

1.5 次亜塩素酸ナトリウム溶液 

和光純薬工業（株）の食品添加物用試薬を精製水で

100倍に希釈して用いた．なお，この100倍希釈溶液は

DPD法
６）

により遊離残留塩素濃度を確認したところ， 

120mg/lであった． 

1.6 DPD試薬及びDPD法用リン酸緩衝液 

関東化学（株）の製品を用いた． 

２．装置及び測定条件 

2.1 GC-MS 

装置：5973/6890 (ヒューレット・パッカード社製) 

カラム：DB-5MS(内径0.25mm，長さ30m，膜厚0.25

μm，Ｊ＆Ｗ Scientific社製) 

カラム温度：50℃(2分間保持)－(10℃/分昇温)－

170℃－(2.5℃/分昇温)－220℃－(10℃/分昇温)－

300℃(5分間保持) 

 

結果と考察 

注入口温度：250℃ １．塩素処理による農薬の分解 

キャリアーガス：1.5ml/分（ヘリウム）  残留塩素濃度が1.2，2.4及び6.0mg/lとなるように添

加された条件下でのモリネ－トの濃度変化をFig.1に示し

た．添加された残留塩素濃度が高くなるに従ってモリネ

注入量：2μl(スプリットレス) 

 2.2 LC 

－2－ 



               Bull. Kanagawa Ins. of P.H.                         No.37 2007 

－トの濃度低下が速くなることが認められた．縦軸はモ

リネ－トの残留率を対数化して表してあり，この値が一

次直線に従って減少していくことが認められた．そこ

で，モリネ－ト濃度の半減に要した時間を半減時間T1/2

と表すと，T1/2は分解速度定数kを用いて次式で表され

る． 

 

 

 
Fig.1 Profiles of the residual ratio of molinate in chlorination.

Chlorin
 

e concentrations added initially were as follows:
       Fig.2  Relation between the reaction-rate constant k and the 

chlorine concentrations 
     ◆: 6mg/l, ■: 2.4mg/l, ▲: 1.2mg/l 

 

 Table 1 Degradation of 17 pesticides by chlorination 
    T1/2=(1/k)ln2  (1) 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ここで，計算上ln2を簡易的に0.693とすると， 

k=0.693/ T1/2  (2) 

となる．なお，残留塩素濃度は農薬分解に伴い減少して

いくため，実験初期の各農薬の減少率を図より求め，そ

の傾きから計算した半減時間T1/2と(2)式より分解速度定

数kを計算により求めた．分解速度定数kと添加された遊

離残留塩素濃度の関係をFig.2に示した．この結果，分解

が認められた農薬はいずれも残留塩素濃度の２乗で分解

速度定数kの値が大きくなり，分解速度が速くなること

が認められた．なお，フェンチオンは遊離塩素添加1分

後には検出限界以下となり半減時間T1/2の算出は不可能

であった．一般的に，浄水処理に用いられる塩素ガスあ

るいは次亜塩素酸ナトリウムも，水に溶けて生じた次亜

塩素酸イオンなどによる酸化力が殺菌作用を有すると考

えられる
９）

．塩素処理による農薬分解は，この酸化力以

外にもハロゲン化などが考えられる．そこで，分解性を

評価するカテゴリ－として分解の難易度により6グルー

プに分け，Table 1に示した． 

 塩素分解性についてTable 1に示したような分子構造

別で評価すると，酸アミド系に属するプレチラクロー

ル，フルトラニル，ブロモプチド，メフェナセット及び

カフェンストロールはカテゴリ－Ⅳ～Ⅵに属し，比較的

分解を受けにくいことが認められた．新井ら
１０）

は，101

農薬を対象とする分子構造別の塩素分解性を検討し，酸

アミド系の8農薬について，24時間後の残留率が50-90%

が4農薬，90%以上が4農薬と報告している．塩素処理濃

度など実験条件が少し異なるが，本実験と似たような結

果であった．トリアジン系に属するシメトリン及びシマ

ジンを比較すると，シメトリンは速やかに分解し，一方

シマジンは分解が認められなかった．トリアジン環に付

いた置換基の1つが，シメトリンはSCH3基，シマジンは

Cl基の化学構造の差だけの違いであるので，SCH3基の

 

－トの濃度低下が速くなることが認められた．縦軸はモ

リネ－トの残留率を対数化して表してあり，この値が一

次直線に従って減少していくことが認められた．そこ

で，モリネ－ト濃度の半減に要した時間を半減時間T1/2

と表すと，T1/2は分解速度定数kを用いて次式で表され

る． 

－3－ 
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部位が酸化に対して弱く，分解性に差が生じたと考えら

れた． 

 チオカーバメート系に属するモリネート，チオベンカ

ルブ及びエスプロカルブはいずれもカテゴリ－Ⅱに属

し，カルバメ－ト系のフェノブカルブ及びカルボフラン

はカテゴリ－Ⅵに属し，本実験結果からは基本骨格が塩

素分解性に強く係わるような結果が得られた．しかし，

新井ら
10）

の実験結果では，カルバメ－ト系11農薬につい

て，非常に分解しやすいものと，分解し難いものとが混

在しており，単純に基本骨格から分類したカテゴリ－で

は分類できないが，分子内にS（イオウ）を持つ化合物

は分解しやすいという報告は本実験結果にも当てはまる

と考えられる．しかし，残留塩素による分解は，酸化反

応，ハロゲン化反応などであるが，さらに実験条件であ

る水溶液のpHにより分解性が異なることから
10）

，農薬

個々についてデ－タを蓄積する必要があると考えられ

た． 

２ 有機リン系農薬の塩素処理によるオキソン体化 

 今回，Table 1に示したP=S型有機リン系農薬は3種類

あったが，フェンチオンは塩素処理ではP=S基ではな

く，ベンゼン環に結合したSCH3基のS部位が酸化されや

すく，残りの2種類はオキソン体へと変化する
11）

．ダイ

ア ジ ノ ン に つ い て ，  Fig.3 に 残 留 塩 素 の 添 加 量 を

2.4mg/lとした場合の結果を示した．ダイアジノンの減

少とともにオキソン体の生成が認められた．ダイアジノ

ンは10分間で検出限界以下となり，生成したオキソン体

は原体に換算すると90%程度であった．4時間経過後の

残留塩素は1.4mg/lで，48時間後は0.5mg/l残存してお

り，生成したオキソン体は48時間後でも70%程度の残存

が認められた．ダイアジノン及びオキソン体のモルで表

した合計値は，ダイアジノンの消失する10分間につい

て，この値がほぼ一定であることから，P=S基からP=O

基へ1:1の比で変換し，オキソン体は残留塩素が0.5～

1.4mg/l程度という通常の給水条件下ではさらなる分解

を受けず，かなり安定であると考えられた． 

 フェニトロチオンについての実験結果をFig.4に示し

た．ダイアジノンの場合と同様に，主分解生成物はオキ

Fig.3  Profiles of the residual diazinon and the formation of 
diazinon-oxon in chlorination. 
◆ :diazinon, ■ :diazinon-oxon, ▲ :sum of diazinon 
and diazinon-oxon 

 

Fig.4  Profiles of the residual fenitrothion and the formation of 
fenitrothion-oxon in chlorination. 

      ◆ :fenitrothion, ■ :fenitrothion-oxon, ▲ :sum of 
fenitrothion and fenitrothion-oxon 

Fig.5  Monitoring of diazinon, diazinon-oxon, fenitrothion and fenitrothion-oxon in 2005. 
The sampling point of the river water is 1 km upper of the intake dam of samukawa in the Sagami River and that of the tap water is at 
a water tap in Kanagawa Prefectural Institute of Public Health, which supply water from the Samukawa Drinking-Water Plant.
■: fenitrothion, ◆: diazinon, ●: fenitrothion-oxon, ▲: diazinon-oxon 

 

－4－ 
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－5－ 

ソン体であり，残留塩素1.0mg/l程度ではほとんど分解

を受けず，水中で安定であることが判明した． 

３．相模川河川水とそれを水源とする水道水中の農薬 

 平成17年の5月中旬から8月下旬まで，原水として既

報
９）

と同じ地点の相模川河川水およびこの下流1km地点

の寒川浄水場から給水を受けている神奈川県衛生研究所

内で採水した水道水について，ダイアジノン，フェニト

ロチオン及びそれぞれのオキソン体について調べた．

Fig.5に示したように，河川水からはダイアジノン及び

フェニトロチオンが検出されたが，一方オキソン体は検

出限界以下であった．水道水は，ダイアジノン及びフェ

ニトロチオンは検出限界以下であり，そのオキソン体が

検出された．これは，浄水場での塩素処理により原水中

のダイアジノン及びフェニトロチオンがオキソン体に変 

化し，生成したオキソン体は給水中の塩素濃度が1mg/l

以下という条件では分解を受けにくく，給水末端の水道

水から検出されたと考えられた． 

 水道水から検出されたこれ以外の農薬については，平

成16年の調査結果
９）

と同様の傾向であり，本室内実験に

よる塩素では分解を受けにくいカテゴリ－Ⅳ～Ⅵに属す

るフルトラニル，プレチラクロ－ル，フェノブカルブ，

シマジン，ブロモプチド，メフェナセット，カフェンス

トロール及びカルボフランが検出された． 

 

まとめ 

水道水源である相模川から検出された農薬について，

塩素処理による分解性を検討した．分解を受けにくい農

薬が水道水から検出され，室内実験による分解試験結果

が反映された．有機リン系農薬のダイアジノン及びフェ

ニトロチオンのオキソン体が給水末端の水道水から0.01

～0.05μg/lの濃度で検出された．浄水場での塩素処理に

より生成したと考えられ，水中ではかなり安定であるた

め給水末端の水道水から検出されたと考えられた．生体

に対する有機リン系農薬オキソン体の毒性については，

未だ十分には明らかとなっていないため，今後も水道水

の監視が必要と考えられた．また，検出された濃度レベ

ルで生体に対する有害性が今後明らかとなれば，除去・

低減化対策が必要となると思われた． 

（平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

最近，結核感染診断のための新たな技術としてクォン

ティフェロン®TB-2G （Cellestis社，オーストラリ

ア，以下QFT）が開発され，日本では2005年4月に体外

診断薬として使用が認可され，2006年1月には健康保険

も適用された．また，米国CDCから2005年5月にガイド

ラインが発表され
1）
，日本でも2006年に日本結核病学会

予防委員会から使用指針が提示された
２）

． 

従来，結核感染診断には主にツベルクリン反応検査

（ツ反）が利用されてきた．ツ反は結核菌培養濾液から

精製した蛋白（purified protein derivative；PPD）を

被験者の皮内に接種し，PPDに対する遅延型アレルギー

反応として出現する発赤等を測定する検査法である．こ

のPPDは数百種類もの結核菌抗原を含み，結核ワクチン

に用いるBCGあるいは環境中の非結核性抗酸菌抗原と高

い類似性を有する
３）

．このため，結核感染を受けていな

い場合でも発赤が出現することがあり，BCG接種率が高

い日本ではツ反で結核感染を診断することは難しいとさ

れている
２）

． 

QFT検査では，結核菌の特異的蛋白であるESAT-6
４）

およびCFP-10
５）

を抗原とし，これらを被験者の血液に

添加し，Tリンパ球（感作白血球）から産生されるイン

ターフェロン-γを定量する．このため，BCG接種の影

響を受けず，より確実な結核感染診断が可能である
２）

． 

短報 

 

結核接触者健診における新しい 

感染診断法クォンティフェロンⓇ 

TB-2G の利用について 

 

大屋日登美，岡崎則男，高橋智恵子，渡辺祐子， 

尾上洋一，新川隆康，今井光信 

 

Usefulness of QuantiFERON®TB-2G in 
diagnosis of tuberculosis infection 

among tuberculosis contacts 
 

Hitomi OHYA, Norio OKAZAKI 

Chieko TAKAHASHI, Yuko WATANABE 

Yoichi ONOUE, Takayasu NIKKAWA 

and Mitsunobu IMAI 

 神奈川県では，2005年11月より結核接触者健診にお

いてQFT検査を導入し，2006年3月までに神奈川県衛生

研究所において331例の検査が実施された．本報では，

これらのQFT検査成績から，信頼性があるとされる6歳

以上
２）

の270例の成績について，ツ反との比較，被験者

の年齢および接触場所等との関連性について報告する． 

 

材料と方法 

 2005年11月～2007年3月までに，県域保健福祉事務

所の結核接触者健診においてツ反等により結核感染が疑

われた6歳以上の270例から採取された血液を用いた．

血液は抗凝固剤としてヘパリンを用い，採血後7時間以

内に当所に搬入された．また，採血に際しては，QFT検

査に対する被験者本人または保護者の同意を得た． 

QFT検査は，市販キットであるQFT-２G（日本BCG

サプライ）を用い，概ねキット添付の説明書に準拠して

実施したが，抗原添加後の血液培養は18時間，インター

フェロン-γ測定における免疫反応および発色反応温度

は22℃とした．また，本法は新しい検査法であるため、

キットの説明書では不十分な点について結核研究所の指

示および日本BCGサプライからの通知に従った．抗原添

加後の血液の撹拌にはプレートミキサーMTS2/4(IKA 

JAPAN)を用い，ELISAプレートの洗浄にマイクロプ

レートウォッシャーモデル1575（日本バイオラッ

ド），ELISA発色後の吸光度測定にはマイクロプレート

リーダーモデル680（日本バイオラッド）を使用した． 

吸光度測定後の解析は，日本BCGサプライから供給さ

れた解析ソフトを使用し，測定結果をIU/mlで示した．

結果の判定は，キット添付の使用説明書および前述の使

用指針
２）

に従い，陽性（0.35IU/ml以上），判定保留

(0.1IU/ml以上～0.35IU/ml未満)および陰性(0.1IU/ml

未満)とした。 

 

結果および考察 

表1に，6歳以上の270例におけるQFT検査結果を示し

た．陽性は31例（11.5%），判定保留が26例（9.6%），

陰性が213例（78.9%）であった．これらの被験者は接

触者健診において主にツ反により結核感染が疑われた例

であり，その内のほぼ80%がQFT検査では陰性であっ

た．原田ら
６）

は，接触者健診対象者数千人のQFT検査に

おいて，陰性と判定された例から発病したのは4例のみ

であるとし，QFT使用指針
２）

でも，陽性例が多く検出さ

れ，潜在結核感染の可能性が大きいと判断される場合を

1 神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 

 ohya.dwhv@pref.kanagawa.jp 
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除き，陰性例の追跡は原則として不要としている．この

ように，接触者健診におけるQFT陰性例が陽性に転ずる

確率は低いことが示されており，陰性例は結核非感染と

判断するのが妥当と考えられる．国内においては本報と

同様な成績が報告されており
7-9）

，BCG接種が広く普及

している日本では，ツ反で結核感染の有無を判定するこ

とは難しく，QFT検査の有用性が改めて確認された．

QFT検査の精度についてはMoriら
10）

が感度89.0%，特異

度98.0%と報告しており、特異度が高く、被験対象者に

よってツ反とQFTを併せて用いることにより効果的な接

触者健診が可能となると考えられる. 

 

 

 

 

 

 

ツ反結果が判明している200例について，ツ反最大発

赤径(mm)とQFT結果の比較を表2に示した．例数は少

なかったが，発赤径9mm以下で陽性例はなかった．ま

た，BCG接種例におけるツ反判定基準
11）

とされる30mm

を境界として今回の結果を見ると，29mm以下の106例

中11例（10.4%），30mm以上の94例中12例（12.8%）

がQFT陽性であった．判定保留例を陽性例に含めても，

29mm以下で22例（20.8％），30mm以上では23例

（24.5%）と，29mm以下でもQFT陽性例が相当数見ら

れた．上記のツ反判定基準は，2006年の結核予防法改

正に伴い日本結核病学会が暫定的に提示したもので，結

核接触者健診においてBCG接種歴がある場合，発赤径

30mm以上を結核感染疑い例としている．今回の被験者

の多くがBCG接種歴を有すると考えられることから，ツ

反発赤径による診断では多くの結核感染例が見落とされ

る可能性があると推察された．  

 年齢が判明している260例の年齢とQFT結果について

図 1 に 示した ． 20 歳以下 の 77 例中QFT 陽 性 は1 例

（1.3%），判定保留を含めても6例（7.8%）であり，こ

れらのほとんどが家庭内感染例であった．一方，21歳以

上では陽性例が比較的多くなり，21～40歳の118例中

12例（10.2%）および 41～60歳までの59例中10例

（16.9%）が陽性であり，61歳以上では被験者6例の全

てが陽性であった．また，21歳以上の陽性および判定保

留例計49例中の31例は医療従事者であり，殊に，61歳

以上の陽性例6例中5例が同様に医療従事者であった． 

表１ 結核接触者健診における QFT 検査結果 
 

例数 ( 　% ) 例数 ( 　% ) 例数 ( 　% )

270 　　31 ( 11.5 ) 　　26 (  9.6 ) 　 213 ( 78.9 )

検査例数
　判定保留陽 性 陰 性

結核接触者における患者との接触場所とQFT結果の関

係 を 表 3 に 示 し た ． 医 療 機 関 内 で は 81 例 中 19 例

（23.5%）がQFT陽性で，陽性率が最も高く，次いで家

庭内17例中3例（17.6%），職場内86例中9例（10.5%）

で，学校内では75例中1例（1.3%）であった．事例に

よっては判定保留を陽性とすることもあり，判定保留例

も含めて陽性とすると，家庭内で8例（47.1％），医療機

関内が31例（38.3％）となり，これらの場所における陽

性率が著しく高い値となった． 

表２ 結核接触者健診におけるツ反最大発赤径とQFT検

査結果 

例数 ( % ) 例数 ( % ) 例数 ( % )

≦9 4 0 ( 0 ) 0 ( 0 ) 4 ( 100

10-19 57 5 ( 8.8 ) 4 ( 7.0 ) 48 ( 84.2 )

20-29 45 6 ( 13.3 ) 7 ( 15.6 ) 32 ( 71.1 )

30-39 35 7 ( 20.0 ) 1 ( 2.9 ) 27 ( 77.1 )

40-49 25 1 ( 4.0 ) 4 ( 16.0 ) 20 ( 80.0 )

発赤径
(mm)

検査
例数

陽性  判定保留 　　陰性

)
 

表 3 患者との接触場所別による QFT 検査結果 
 

 

 

 

 

例数 ( % ) 例数 ( % ) 例数 ( % )

家庭 5 17 3 ( 17.6 ) 5 ( 29.4 ) 9 ( 53.0 )

学校 4 75 1 ( 1.3 ) 2 ( 2.7 ) 72 ( 96.0 )

職場 4 86 9 ( 10.5 ) 6 ( 7.0 ) 71 ( 82.5 )

医療機関 5 81 19 ( 23.5 ) 12 ( 14.8 ) 50 ( 61.7 )

場所 件数
検査
例数

陰　性判定保留陽　性

50-59 22 2 ( 9.1 ) 5 ( 22.7 ) 15 ( 68.2 )

≧60 12 2 ( 16.7 ) 1 ( 8.3 ) 9 ( 75.0 )

計 200 23 ( 11.5 ) 22 ( 11.0 ) 155 ( 77.5 )

0

20

40

60

80

≦10 11-20 21-30 31-40 41-50 51-60 ≧61

年　齢

例
　

数

陰性

判定保留

陽性

 

このように，被験者の年齢別および接触場所別におけ

るQFT検査結果から，QFT陽性率は医療機関内および

家庭内において高いことが明らかになった．これは，そ

れぞれにおいて患者との接触が濃厚で，結核曝露の機会

が多いためと思われる．殊に，医療機関内の医療従事者

は結核患者との接触が高頻度にあると考えられることか

ら，結核管理対策は重要であり，QFTは有用な管理手段

の一つとなると思われた．また，61歳以上の6例全てが

QFT陽性となったが，この年齢層では結核既感染率が高

いとされ，最近の感染によるものかどうかの判断は難し

いようである
7）

．結核感染後のQFT陽性値が何年間維持図１ 結核接触者健診における年齢とQFT結果 （n=260) 

－7－ 
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されるのかは現在不明であり，結核既感染率の高い高齢

者におけるQFT結果の解釈については課題の一つと思わ

れる．一方で，5歳以下の低年齢層におけるQFTの有用

性については，森ら
12）

の報告があるものの，臨床におい

て小児結核を疑われる患者を対象にした成績であり，結

核接触者における報告は現在のところ見当たらない．

従って、この年齢層におけるQFT検査適用の可否が確認

されていないことから，本報においても5歳以下の検査

結果は省略した．今後，多くの検査成績の蓄積により、

これらの課題の解決が急務である． 

新しい結核診断技術であるQFT検査は上記の課題以外

に，採血量（5ml），採血から抗原刺激までの時間制限

（12時間以内），試薬の安定性および高価な検査経費等

の解決すべき課題が残されているのも事実である．しか

し，これらの課題があるにしても，本報および既報
7-10）

の成績から結核感染診断におけるQFTの有用性は明らか

である．更に，本検査の導入により，不必要な化学予防

を回避できることで患者の負担や医療経費の軽減も可能

になることが報告されている
13）

．従って．今後，課題解

決に向けて検討を続けると同時に，本県におけるQFT検

査を利用した結核対策をより充実させていくことが重要

と思われる．  

 稿を終わるに当たり，QFT検査の実施にご尽力いただ

きました神奈川県保健福祉部健康増進課，各保健福祉事

務所の皆様および当所企画情報部水野桂子技幹（現，足

柄上保健福祉事務所保健予防課）に深謝いたします．ま

た、QFT検査手技に関してご指導いただいた結核予防会

結核研究所原田登之および樋口一恵両先生に深謝いたし

ます． 

（平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

厚生労働省医薬食品局安全部監視安全課長から「腸管

出血性大腸菌Ｏ157及びＯ26の検査法について」
１）

(平成

18年11月2日付け食安監発第1102004号、以下「新通

知」）が通知された．それに伴い，平成9年7月4日付け

衛食第207号及び衛乳第199号「腸管出血性大腸菌Ｏ

157の検査法について」，並びに平成9年7月17日付け事

務連絡「腸管出血性大腸菌Ｏ157の検査法の解説につい

て」（以下、併せて「旧通知」）が廃止された．通知によ

る主な変更内容は2点あり，食品中の腸管出血性大腸菌

Ｏ157のほかに，血清型Ｏ26を検出する方法が定められ

たこと，食肉（内臓を含む），食肉製品及びチーズ以外

の食品について，ベロ毒素（以下，VT）遺伝子検出法

をスクリーニング法として用いることが可能であること

であった． 

地域調査部では旧通知にもとづく「腸管出血性大腸菌

Ｏ157検査実施標準作業書」について平成18年12月1日

付けで部分修正を行い新通知に対応してきた．平成19年

度より実施する食品検査には，主要な改正点であるVT

遺伝子検出法を取り入れた新たな標準作業書（「腸管出

血性大腸菌Ｏ157及びＯ26検査実施標準作業書」）の作成

を行う必要があった． 

新たに採用されたVT遺伝子検出法は，PCR法，Loop 

mediated isothermal amplification（以下，LAMP）

法，Real-time PCR法の3種の方法が示された．今回，

操作が簡便で，短時間で遺伝子検出が可能であるLAMP

法について，DNA抽出法を含めた標準作業書作成のため

の基礎的検討を行なったので報告する． 

短報 

 
「腸管出血性大腸菌Ｏ157及びＯ26
検査実施標準作業書」作成のための

基礎的検討 
 

鈴木理恵子，永井 裕，原みゆき，小松祐子 

小泉明子，小儀國太郎 

 

Examination about a standard operation 
procedure of Enterohemorrhagic 
Escherichia coli Ｏ157 & Ｏ26 

 

Rieko SUZUKI, Yutaka NAGAI, Miyuki HARA 
Yuko KOMATSU, Akiko KOIZUMI 

and Kunitarou KOGI 

 

材料と方法 

1．検査材料 

供試菌株は，平成18年度に腸管出血性大腸菌患者由来

ふん便より分離したＯ157：H7（VT1，2）2株を用い

た． 

供試食品検体は野菜2検体（ナス，レタス）および新

通知では対象外とされているが、適用の可能性を検討す

るため食肉2検体（鶏ひき肉，豚ひき肉）の計4検体を用

いた． 

2．菌液および培養液の調製 

菌液：供試菌株をTryptic soy broth（日本べクト

ン・デッキンソン）10mlに接種し36℃，18時間培養

後，遠心分離（3,000rpm，20分間）を行った．この沈

渣を滅菌生理食塩水で3回洗浄後，滅菌生理食塩水 

10mlに再浮遊し菌原液とした．菌原液を滅菌生理食塩

水9mlで段階希釈を行い（以下，菌液），ミスラー法
２）

により菌数の測定を実施した． 

培養液：食品検体 25gを滅菌ストマッカー袋に採取

し，ノボビオシン加mEC （栄研化学）225mlを加え1

分間ストマッカーで処理後，42℃，20～24時間増菌培

養を行った． 

この食品検体の増菌培養液に段階希釈した供試菌株 

Ｏ157の菌液を加え，培養液中のＯ157菌量を10
2
～

10
5
cfu/mlになるように検体調製を行なった． 

これらを模擬培養液（以下，培養液）として，以下の

方法について検討を行った． 

3．DNA抽出法 

アルカリ熱抽出：培養液0.1mlを遠心分離（10,000×

g，10分間）し，上清を取り除いた沈渣に滅菌50m 

mol/L NaOH 0.1mlを添加した．100℃で10分間加熱処

理 後 ， そ の 処 理 液 50 μ l を 滅 菌 1 mol/L Tris-HCl

（pH7.0）8μlで中和し，遠心上清（10,000×g，10分

間）をテンプレートとした．抽出後は氷上等に静置し，

直ちに使用しない場合には0～4℃で保存し4時間以内に

使用した． 

Extraction Solution for Foods ： Extraction 

Solution for Foods（栄研化学）（以下，EX F）50μlに

培養液50μlを添加し，転倒混和後軽く遠心した．

95℃，5分間加熱処理後，簡易遠心分離器で1分間遠心

し，氷上等に移し上清をテンプレートとした．直ちに使

神奈川県衛生研究所 地域調査部 

〒243-0004 厚木市水引 2-3-1 

Suzuki.s3df@pref.kanagawa..jp 
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用しない場合には0～4℃で保存し4時間以内に使用し

た． 

PrepMan Ultra Sample Preparation Regent：培養

液1.0mlを遠心分離（16,000×g，3分間）し，上清を取

り除いた沈渣にPrepMan Ultra Sample Preparation 

Regent （アプライド・バイオシステムズジャパン）

（以下，PrepMan ）0.2 mlを添加した．この添加液を

攪拌機で10～30秒混和し，100℃で10分間加熱処理

後，遠心分離（16,000×g，3分間）し，上清を新しい

滅菌チューブに移しテンプレートとした．直ちに使用し

ない場合には0～4℃で保存した． 

4．VT遺伝子検出法（LAMP法） 

Loopamp腸管出血性大腸菌検出試薬キット（栄研化

学）を用いて，添付書に従い試薬調製を行なった後，

各々の方法で作製したテンプレートを加えた．遺伝子増

幅の設定条件は添付書に従い，温度：反応用ブロック

65℃，ホットボンネット75℃，測定時間：60分，酵素

失活処理：80℃，2分間とした． 

Loopampリアルタイム濁度測定装置（LA-320C）

（栄研化学）を用いて遺伝子増幅および濁度測定を行

い，VT遺伝子の有無を確認した． 

5．分離培養法 

分離培養は，培養液を直接塗抹（以下，直接法）及び

免疫磁気ビーズ（Dynabeads anti-E.coli Ｏ157，ダイ

ナル製造，ベリタス販売）濃縮液の塗抹（以下，ビーズ

法）により行なった． 

培養液10μl及び免疫磁気ビーズ濃縮液20μlをセフィ

キシム・亜テルル酸カリウム加ソルビトールマッコン

キー寒天培地（以下，CT－SMAC培地）（オキソイド）

及びクロモアガーＯ157培地（クロモアガー製造，関東

化学販売）の2種類の分離平板培地各2枚に塗抹し，

36℃18～24時間培養を行なった．典型的コロニーを釣

菌し，TSI寒天培地，SIM培地，リジン脱炭酸塩培地，

VP半流動培地等の生化学的性状試験用培地に接種
３）

後，

36℃，18～24時間培養し，生化学的性状およびＯ抗原

等の確認を行った． 

 

結 果 

 供試菌株2株の菌原液の菌数は，いずれも10
8  
cfu/ml

であった．供試食品4検体は培養法（直接法およびビー

ズ法）で大腸菌Ｏ157陰性，LAMP法ではVT遺伝子陰

性であることを確認した上で模擬検体作成に用いた． 

増菌培養液9ml（4種類）に段階希釈した10
3
～10

6 

cfu/ml相当の菌液を1ml添加し，培養液（10
2
，10

3
，

10
4
，10

5  
cfu/ml）（4段階）を作成し，各々の培養液につ

いてDNA抽出（3方法）を行い，テンプレートを作製し

た．このテンプレートを用いLAMP法によるVT遺伝子

増幅を行うとともに，培養法による菌分離を実施した

（一部培養液を除く）． 

野菜（ナス・レタス），食肉（鶏ひき肉・豚ひき肉）

の10
3
～10

5  
cfu/ml模擬検体では，抽出方法毎に3回の繰

り返し実験を行ったところ，いずれの抽出法でもVT遺

伝子陽性であった．培養法では直接法，ビーズ法ともに

腸管出血性大腸菌Ｏ157陽性であった． 

10
2  
cfu/ml模擬検体では，アルカリ抽出と他の2方法

（EX F，PrepMan）で差が見られた．野菜（ナス・レ

タス）培養液について計8回（5回・3回）の繰り返し実

験を実施したところ，アルカリ処理はすべて陽性，EX 

 

表 1 LAMP 法における DNA 抽出法の比較と培養法の結果 
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培
養
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直
接
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ビ
ー

ズ
法

a：非特異的な増幅が認められた。ただし、Loopamp濁度測定器による判定は陰性。

食肉（鶏ひき肉） 食肉（豚ひき肉）

アルカリ処理
(陽性数/検査数）

模擬検体

培養液中の菌量cfu/ml
（cfu/tube)

野菜（ナス） 野菜（レタス）

Ｄ
Ｎ
Ａ
抽
出
法
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Fでは陽性1回（ナス），PrepManでは陽性0回（陰性）

であった．同じく，食肉（鶏ひき肉・豚ひき肉）培養液

について計8回（5回・3回）のアルカリ処理では陽性7

回（4回・3回），EX FおよびPrepManでは陽性0回（陰

性）であった．野菜（ナス），食肉（鶏ひき肉）につい

てのみ実施した培養法では，直接法およびビーズ法とも

大腸菌Ｏ157陽性であったが，分離培地毎では若干の差

が見られた（表１）． 

 

考 察 

近年の腸管出血性大腸菌患者から検出される血清型は

Ｏ157に加えＯ26による患者報告例が増加し，Ｏ26によ

る集団感染事例
4)
の報告もある．このことから，食品に

おける腸管出血性大腸菌の検査法にＯ26も追加実施する

通知（食安監発第11020004号）
1)
が出され，従来の培養

法とともに特異性に優れたVT遺伝子検出法が収載され

た．本通知法でも陽性判定に要する日数は同じである

が，VT遺伝子検出法を実施することで，陰性判定に要

する最短日数が検体搬入後2日から1日に短縮される．結

果判定までの時間が短縮されることで，食品の安全性を

速やかに確認でき，食の安心・安全に寄与することがで

きると考える． 

PCR法を採用した場合，検査2日目の増菌培養（22±

2時間）終了時間は，前日の検体搬入時間に大きく左右

され，その後DNA抽出，PCR法，電気泳動などの煩雑

な検査工程に約4時間を要する．さらに陽性判定となり

培養検査に移行する場合には，2日目の検査工程は長時

間におよぶことになる． 

Real-time PCR法やLAMP法を用いた場合の所要時間

は2.5時間，1.5時間であり，PCR法に比べ電気泳動を必

要とせず短時間で終了し，検査工程の煩雑さは軽減され

る．しかし，各々の方法には専用機器が必要となりReal-

time PCR法対応機器は高額で， LAMP法対応機器は比

較的安価であった．また，LAMP法はReal-time PCR法

に比べ，操作が簡便で，短時間で増幅が終了すること，

通知に収載された試薬の提供があることから，年間約

350検体（平成18年度厚木分室実績）を実施する日常検 

査には適していると考えた． 

通知に収載されたDNA抽出法は4種類（5方法）ある

が，今回の標準作業書作成には操作法が簡便であるアル

カリ処理，EX F，PrepManの3方法について検討をおこ

なった．10
2  
cfu/ml培養液ではアルカリ処理の検出が良

好であるが，再現性のある10
3  
cfu/ml培養液では抽出法

による差異は認められず再現性は100％であった．ま

た，本通知では10
4  
cfu/mlを検出可能な VT遺伝子検出

法を用いることになっているが，LAMP法の再現試験で

の得られた検出限界は10
3  
cfu/mlであり，通知に示され

た検出限界を十分満たしていた． 

VT遺伝子検出法の対象外の食品である食肉について

適用の可能性について検討したところ，陰性コントロー

ルにおいて濁度上昇（非特異的な増幅）が1例認められ

た．しかし，特異的な濁度上昇とは異なったため判定は

陰性であった．メーカーに問い合わせたところ，特異的

な増幅の場合，濁度は急激に上昇するため増幅の勾配に

より判別は可能であり，このような現象は脂肪分の多い

検体で稀にみられる現象であるとの説明があった． 

以上より，LAMP法にはいずれの抽出方法でも十分な

検査精度が得られており，今回の基礎的検討をふまえて

「腸管出血性大腸菌Ｏ157及びＯ26検査実施標準作業

書」を作成し，平成19年4月2日より地域調査部では施

行することになった． 

本検討にあたり，ご協力いただきました地域調査部小

田原分室および茅ヶ崎分室の微生物検査担当の皆様に深

謝いたします． 

（平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

食品からの耐熱性カビの報告は，1930年代の果実の

缶詰からの分離
1)
が最初であり，当時はブルーベリー，

イチゴなどの果実の缶詰による事故が主体であったが，

食品製造技術の変遷等に伴い加熱工程のある加工食品全

般から分離が報告されるようになってきた
2)
． 

 一般のカビは，湿熱条件では70℃，10分間で死滅す

るが，有性生殖器官として子嚢を形成する子嚢菌類，厚

膜胞子や菌核などの耐久性細胞を形成するカビでは，耐

熱性を示すことがある．カビの耐熱性の定義は明確に示

されているわけではないが，80℃の湿熱による殺菌で生

残する菌のほとんどは，耐熱性カビとみなしてよいとさ

れている
2)
． 

  加熱加工食品にカビ発育の事故が起こるのは，加熱前

の原材料や中間製品に子嚢胞子の汚染があった場合に加

熱工程の熱により休眠していた子嚢胞子が活性化され，

カビが発育してくることが原因となっている
2)
． 

 今回，清涼飲料水の原材料である濃縮果汁，濃縮野菜

汁，紅茶葉および緑茶葉について，カビの汚染状況およ

び耐熱性カビの分離を試みたところ，子嚢胞子を形成す

るカビが分離され，そのカビの耐熱性試験を実施したの

で報告する． 

 

方 法 

１．清涼飲料水の原材料 

 清涼飲料水の原材料として，清涼飲料水製造施設から

提供を受けた果汁8検体，野菜汁5検体，紅茶葉4検体お

よび緑茶葉2検体を用いた．果汁および野菜汁は，すべ

て濃縮，冷凍保存で種類はオレンジ，グレープフルー

ツ，リンゴ(2種類)，グレープ(2種類)，パインアップ

ル，ミックス，ニンジン（2種類），セロリ，アスパラ

ガスおよびホウレンソウであった．ミックス果汁は，日

本でブレンドしたもので，それ以外は，輸入品（ブラジ

ル，アメリカ，中国，南アフリカ，フィリピン，ニュー

ジーランドおよびオランダ）であった．紅茶葉の原産国

は，スリランカまたはスリランカ，インドおよびインド

ネシアのブレンド品，緑茶葉の原産国はすべて日本と中

国のブレンド品であった．  

短報 

 
清涼飲料水原材料からのカビの分離
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Katsuhiro AIKAWA, Yoshio ASAI 

 and Yoichi ONOUE 

２．原材料からのカビの分離 

 カビ数の算定では，粘稠度の高い果汁においては果汁

1mlに0.1％ペプトン水9mlを加えたものを試料とし，茶

葉においては，茶葉10gに0.1％ペプトン水90mlを加え

たものを試料とした．試料0.1mlをクロラムフェニコー

ル (100mg/ 培 地 1000ml,OXOID) 加 Potato Dextrose 

Agar(Merck)平板3枚ずつにコンラージ棒で塗抹し，

25℃7日間培養後，計数した．発育したカビの同定は，

常法にしたがって行った． 

 耐熱性カビの検出は，果汁および野菜汁では，果汁・

野菜汁50gと0.1％ペプトン水50mlを組織培養用フラス

コ(150ml容)に各検体2組ずつに入れ，80℃の恒温水槽

中に30分間沈めた後，氷水中で急冷し，加熱処理液を径

150mmのシャーレに10mlずつ入れ，2倍濃度のクロラ

ムフェニコール加ポテトデキストロース寒天培地10ml

と混釈し，ポリエチレン袋に入れ30℃，30日間培養し

た．発育してきたカビは，常法により同定するとともに

子嚢胞子の形成の確認を行った．子嚢胞子を形成したカ

ビについては，走査型電子顕微鏡を用いて子嚢胞子の表

面構造の観察を行った． 

３．耐熱性試験 

 耐熱性試験に用いる子嚢胞子は，紅茶葉から分離した

子嚢胞子形成カビ15-3株をMalt Extract Agar(Merck)

平板上に塗抹し，30℃で32日間および50日間の二つの

異なる期間で培養したものを用いた．子嚢胞子液の調製

は，各期間培養した平板に0.01％Tween80(和光純薬)加

生理食塩水を加えコンラージ棒で集落をかきとり，ガラ

スビーズ(φ0.991~1.397mm)の入ったチューブに入れ，

ボルテックスミキサーで撹拌後，セルストレイナー70μm 

(BD Falcon) およびナイロンネットフィルター11μm 

(MILLIPORE) でろ過し，生理食塩水で3回洗浄して行

い，10
6
～10

7
CFU/mlにした．試験子嚢胞子液は，使用

する直前に70℃，10分間の加熱処理により，分生子お

よび菌糸を死滅させたものを用いた． 

耐熱性試験の加熱媒体の組成は，グルコース16g，酒

石酸0.5g，蒸留水100ml(pH3.6，Brix.14％)とした．加

熱 媒 体 は ， 3.8ml を キ ャ ッ プ 付 の ガ ラ ス 管 （ 内 径
神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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10mm，高さ120mm）に分注し，115℃，10分間高圧

蒸気滅菌して用いた．加熱媒体の入ったガラス管の加熱

には，サーモアルミバス（旭テクノグラス）を用いた．

加熱媒体を各所定の加熱温度（80℃，85℃および

90℃）で保持した後，調製した子嚢胞子液0.2mlを添加

後所定の時間加熱した．加熱時間は，5，10，20，30，

60および90分間のうちの3段階以上で行った．加熱時間

0分を初期子嚢胞子数とし，所定の加熱時間経過後，直

ちに，氷水中に入れ，加熱処理後の加熱媒体を必要に応

じて生理食塩水で10倍段階希釈したものを検液とし，検

液1mlずつをPotato Dextrose Agarで混釈，30℃で7～

10日間培養後，発育してきた集落数から生残子嚢胞子数

を算出した． 

は９株で，このうち子嚢胞子の形成を認めたものは１株

（15-3株）であった．15-3株は，Malt Extract Agar上の

性状
5)
および走査型電子顕微鏡による子嚢胞子の表面構

造（図1）からTalaromyces trachyspermus と同定し 

表１ 果汁、野菜汁のカビ数と分離カビ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表２ 茶葉のカビ数と熱処理後の分離カビ 

 

 ３段階の加熱温度における各加熱時間の生残子嚢胞子

数から，生残子嚢胞子数曲線を作成した．また，方程式

(log10 NO - log10 N)
α
= kt + C 

3-4)
により子嚢胞子の熱死滅

率を計算した．NOおよびNは，子嚢胞子の初期計数値お

よび生残子嚢胞子数，tは加熱温度時の加熱時間（分），

指数αはlog10 tに対するlog10 (log10 NO - log10 N)で作図し

た曲線の傾きの逆数，kは死滅割合の定数で直線化した

曲線の傾き，Cは定数で直線化した曲線の切片とした． 

 

結果および考察 

 清涼飲料水の原材料として提供を受けた果汁および野

菜汁のカビ数と分離カビを表1に示した．13検体中11検

体は，検出限界以下であった．リンゴ果汁2検体から

は，Aspergillus属，Penicillium属のカビが分離され

た．また，果汁および野菜汁13検体を80℃，30分間加

熱した場合にカビの発育は認めなかった．今回の果汁お

よび野菜汁のほとんどのものは，カビの検出が検出限界

以下であり，耐熱性カビの分離を認めず，果実飲料の殺

菌方法が，93～95℃に加熱された熱間充填が普通であ

ることから，製品のカビによる変敗は防止できると思わ

れる．しかしながら，果実および野菜は，カビの汚染を

受けやすいので果汁および野菜汁作製時の衛生管理が重

要になると思われる．リンゴ果汁からマイコトキシンの

一つであるパツリンの産生に関係するAspergillus属，

Penicillium属の分離があったことは，カビの汚染防御だ

けでなくマイコトキシンの含有の有無の管理が必要と思

われる．食品から分離される耐熱性カビによる変敗の問

題の主体が果実加工品であった
2)
が，今回の調査では耐

熱性カビは検出されなかった． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ 紅茶葉から分離された Talaromyces 

 trachyspermus (15-3 株) の子嚢胞子 SEM 像

紅茶葉および緑茶葉からのカビの分離状況を表2に示

した．緑茶葉2検体のカビ数は，検出限界以下であっ

た．紅茶葉4検体のカビ数は，100未満～1100 CFU/ml

であった．80℃，30分間の熱処理後に分離されたカビ 

－13－ 
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図２ 紅茶葉から分離された Talaromyces trachyspermus（15-3 株）の 

生残子嚢胞子数曲線（32 日間および 50 日間培養子嚢胞子） 

た．紅茶葉から分離されたT.trachyspermus(15-3株)の

耐熱性試験は，32日間および50日間の培養期間で得ら

れた子嚢胞子を用いて行い，その生残子嚢胞子数曲線を

図2に示した．子嚢胞子の培養期間が32日と50日のいず

れの場合も加熱温度80℃では，加熱時間5分のときに子

嚢胞子の活性化に伴う生残子嚢胞子数の増加が認められ

た．また，実施したすべての加熱温度において加熱時間

が経過するとともに，生残子嚢胞子数の減少率が緩やか

となり，直線性のある対数減少は認められなかった．耐

熱性カビの耐熱性試験におけるこの2つの現象について

は，King and Halbrook
6)
によって報告されており，生

残子嚢胞子数曲線が直線にならない場合は，方程式

(log10 NO - log10 N)
α
= kt + Cが用いられている．この方

程式のlog時間（分）に対するlog(log10 NO - log10 N)のグ

ラフを作成し，その傾きからαを決定した．このαを用

いて各時間に対する (log10 NO - log10 N)
α
求め，加熱温度

80℃および85℃における熱死滅率曲線を作成した（図

3）．加熱温度が同じ場合，子嚢胞子の培養期間32日のほ

うが50日のものよりも直線の傾きが大きくなり，死滅率

が高くなることがわかった．また，加熱媒体のpH，

Brix.，有機酸および供試する子嚢胞子の培養条件が子嚢

胞 子 の 耐 熱 性 に 影 響 を 与 え る と い う King and 

Whitehandの報告もある
7)
．したがって，耐熱性の比較

にあたっては，耐熱性試験実施における条件を同一にす

ることが必要であり，耐熱性試験の実施においては，供

試菌株は少なくとも3週間以上の培養による胞子形成と

その成熟の確認，加熱媒体の標準液としては今回用いた

グルコース16g，酒石酸0.5g，水100ml(pH3.6)使用が必

要条件とされている． 

図３ 紅茶葉から分離された Talaromyces trachyspermus
（15-3 株）の公式 (log10No－log10N)α＝kt＋C に 

よる生残子嚢胞子数曲線の直線化 

－14－ 
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 方程式(log10 NO - log10 N)
α
= kt + Cから各加熱温度に

おける1/kを求めた結果および3logの子嚢胞子を死滅さ

せ る 値 か ら 計 算 さ れ た 時 間 を 表 3 に 示 し た ． T .  

trachyspermus (15-3株) の1/k値および3logはそれぞ

れ，80℃で11.0～24.5分および239.6～299.3分，85℃

で1.2～8.7分および69.1～126.3分，90℃で1分以内およ

び8.5～18.5分であった．1/k値は，対数の死滅率を示す

D値に相応する非対数の死滅率として用いられる．食品

から検出されたT.  trachyspermusのD値として，

85℃，45分という報告がある
２)

．T. flavusの耐熱性とし 

ては，80℃において1/k値63～113分，3log値97～236

分，85℃において1/k値20～26分，3log値32～36分，

90℃において1/k値2～8分，3log値5～12分で，同じ菌

株であっても耐熱性に違いが認められたという報告があ

る
6)
．今回紅茶葉から分離された耐熱性カビの耐熱性の指

標値からは、現在一般的に採用されている高温あるいは

超高温殺菌条件において，子嚢胞子が残存することはな

いと思われるが，殺菌時の管理および原材料の汚染以外

の管理点としては，殺菌後の充填時における環境中の子

嚢胞子の汚染に注意が必要と思われる． 

 

表３ 紅茶葉から分離された T. trachyspermus (15-3 株) の熱耐性値 
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はじめに 

 清涼飲料水はカドミウム，鉛，スズ，ヒ素の４元素に

ついて，規格基準が定められている．これら４元素に対

し，カドミウム，鉛は原子吸光光度法またはポーラログ

ラフ法，スズはサリチリデン-2-チオフェノール法または

ポーラログラフ法，ヒ素はグットツァイト法またはジエ

チルジチオカルバミン酸銀法が告示法となっている
1)
．

これらの試験法では試料を灰化した後，各測定法に合わ

せた抽出操作や呈色反応が必要であり４元素を測定する

ためにはいくつかの操作を並行して行うこととなる．ま

た比色法は溶液の安定性が悪く測定精度に影響を与えて

いる．一方誘導結合プラズマ（ICP）発光分光分析法で

は，灰化した試料をそのまま酸で希釈することにより４

元素を測定可能な試験溶液とすることができ，前処理に

かかる時間や試薬を削減できる．更に多波長同時測定可

能なアキシャル型のICP発光分光分析装置を用いると，

４つの元素を同時に測定でき分析時間の短縮も可能とな

る． 

 アキシャル型ICP発光分光分析装置は原子吸光光度計

やラジアル型ICP発光分光分析装置と比較して感度もよ

く，多元素微量分析に優れている一方，感度がよいため

灰化時に用いる硫酸や清涼飲料水に含まれる他の元素の

影響を受けやすく，物理干渉，イオン化干渉など様々な

干渉が定量値に影響を与える
2)
．この問題の解決に，検

量線に用いる標準溶液のマトリックスを合わせる方法が

考えられるが，検体が複数ある場合，それぞれの検体の

マトリックスに合わせた標準溶液を作成することにな

り，多くの手間をかけることとなる．そこで，標準溶液

のマトリックスを合わせることなく，干渉の影響を抑え

る，または補正する方法について，検討した． 
短報 
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重金属の分析 
 

赤星 猛，藤巻照久 

 

Analysis of heavy metals in soft drinks 
by ICP-OES 

 

Takeshi AKABOSHI and Teruhisa FUJIMAKI 

 

実験方法 

１．試験溶液の作成 

 硫硝酸分解により灰化した後の試験溶液を想定して以

下のように模擬試験溶液を調製した． 

Cd(0.1μg/g)，Pb(0.4μg/g)，Sn(5.0μg/g)，As(0.2μg 

/g) を含む0.1N硝酸水溶液20gに，内標準元素として

Y，Yb，In，Teを試験溶液中で1μg/mlとなるように添

加した．更に、試験溶液中のマトリックスとして，硫酸

を0～2ml，ナトリウムイオン（食塩を用いて）を0～

500μg/mlとなるように添加し，0.1N硝酸水溶液により

50mlに定容した（表１）．試験溶液A～Xはそれぞれ３

本ずつ調製した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

ここで，マトリックスに硫酸と，ナトリウムイオンを

代表として用いたのは，次の理由による．硫酸は，検体

の灰化時に用いるため，試験溶液中に含まれる．粘性が

高いため，測定時には物理干渉の主な原因となる．ナト

リウムイオンは食品中に通常含まれており，イオン化エ

ネルギーが低いことから，測定時にはイオン化干渉の主

な原因となる． 

２．装置及び分析条件 

 ICP 発光分光分析装置はセイコーインスツルメンツ社

製 Vista-pro を用い，高周波出力 1.2kW，プラズマフ

ロー15L/min，補助フロー1.5L/min，ネブライザーフ

ロー0.75L/min，積分時間 3sec として測定した．測定

線は目的元素，内標準元素ともに感度がよい 3 つの波長

を選んだ(表２)．表中(I)は測定線が原子線であること，

(II)はイオン線であることを示す． 

３．データの取扱いについて 

 試験溶液 A(表１)はマトリックスを添加していない．

そこで試験溶液 A の発光強度を基準とした発光強度比 S

を用いてマトリックスの影響を評価した． 

S  =  In / IA            …（式 1） 
神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 ここで，In は試験溶液 n(n = A~X)の発光強度を表す． 
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また，内標準補正を行う場合は内標準に使用した元素の

測定線λi の発光強度 In(λi)に対する，目的元素の測定線

λp の発光強度 In(λp)を相対発光強度 In(λp)/In(λi)として

用いた．この場合（式１）の発光強度を相対発光強度に

おきかえた相対発光強度比 Sr によりマトリックスの影響

を評価した． 

ヒ素の発光強度変化はわずかである． 

(2) 硫酸による発光強度変化 

 硫酸添加量による発光強度変化を(1)と同じ波長を選び

図 3 に示す．カドミウム，鉛，スズの発光強度は硫酸の

増加に伴いほぼ同様に減少したのに対し，ヒ素はほとん

ど変化していない． 

Sr = {In(λp)/In(λi)}/{IA(λp)/ IA(λi)} …（式２）  

  

結果及び考察  

１．分光干渉について  

 表２に分光干渉のある測定波長を示した．これらの測

定波長は他の金属の発光線と重なるため正確な結果が得

られない（Pb の 182.143nm の例を図１に示す）．

バックグラウンド補正により真度，精度ともに多少の改

善が見られるが，これらの波長は使用しないこととした．

分光干渉のない波長による測定結果は精度よく与えられ，

全て相対標準偏差３％以内であった． 

 

 

 

 

 

 

 

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  図 1 Pb182.143nm 付近の発光スペクトル 
  

２．マトリックスによる影響  

(1) ナトリウムイオンによる発光強度変化  

 各目的元素の分析線から１波長ずつ選び試験溶液に含

まれるナトリウムイオンによる発光強度変化を図２に示

す．各元素ともナトリウムイオンの増加に伴い，感度の

減少がみられたが，その減少率がそれぞれ異なっており，  
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 (3) ナトリウムイオン及び硫酸混合マトリックスによる

発光強度変化 

 

 

 ナトリウムイオン及び硫酸を添加した試験溶液のカド

ミウム，及びヒ素の発光強度変化を表３，４に示す．カ

ドミウムの場合，ナトリウムイオンだけを添加したもの

や硫酸だけを添加したものと比べ，更に発光強度が低下

していることがわかる．この強度低下の度合いは例えば

ナトリウムイオン100μg/ml及び硫酸1mlを添加してい

る試験溶液Gの場合，発光強度比Sは0.87であったが，

これはこの添加量に対応する試験溶液E及びCの発光強

度0.94及び0.92の積0.865に近い値をとなっている．こ

れは他の試験溶液に対してもほぼ成り立っており，また

鉛やスズでも同様な傾向がみられた．このことから，ナ

トリウムイオンと硫酸が発光強度の変化に対して互いに

独立な作用を及ぼしていることが考えられる．一方ヒ素

については，ナトリウムイオン及び硫酸からほとんど影

響を受けていないため両方が含まれている試験溶液で

も，ほとんど影響を受けていない． 

 

 

 

 

 

 

 

 

４．内標準元素による補正 

 これらの結果をふまえ，今回測定した内標準元素の測

定線の中から，目的元素の発光強度変化にできるだけ近

いものを選び，カドミウムの 226.502nm はイットリウ

ム 360.074nm，鉛の 220.353nm はイッテルビウムの

289.138nm ， ス ズ の 283.998nm は イ ン ジ ウ ム の

325.609nm で補正を行ったところその相対発光強度比

Sr は表６～８のようになり適切な補正が行われた．一方 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

３．分析線によるマトリックスの影響の違い 

 マトリックスによる発光強度の変化について試験溶液

Kを例として表５に示す．イオン線を測定線として選ん

だ場合Inを除いて，およそ15％程度強度が減少してい

る．一方，原子線を測定線として選んだ場合，20％以上

強度が減少する元素とほとんど変化のない元素の2グ

ループに分かれた．一般にICPの内標準補正は線種をそ

ろえて行うと良いとされている
2)
．しかし，この結果か

ら線種がそろえばどの波長を選んでも良いとはいえず，

適した組合せを選ばなければならないことがわかる． 
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ヒ素は同様の傾向を示す内標準元素の分析線がなかっ

た．しかし，マトリックスの影響をほとんど受けていな

いため，補正せずに定量が可能であると考えられる． 

105％の回収率が得られ，相対標準偏差が3%以内と良好

な結果が得られた（表９）．このように適切な内標準元

素及びその波長を選ぶことで，マトリックスの影響を有

効に補正することが可能であり，清涼飲料水に規格基準

のある４元素について同時測定することができた． 

  

実サンプルによる検証とまとめ 

 この結果について実サンプルを用いて検証を行った．

サンプルは，事前にカドミウム，鉛，スズ，ヒ素が検出

されなかった市販の清涼飲料水（スポーツドリンク，炭

酸飲料，りんご果汁および乳飲料）それぞれ20gにCd 

(0.1μg/g)，Pb(0.4μg/g)，Sn(5.0μg/g)，As(0.2μg/g) と

なるように標準用液を添加して，硫硝酸分解した後内標

準元素を加えて50mlに定容した．この試験溶液を測定

し内標準元素で補正したところ，4元素ともに90～ 

（平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

 平成15年5月30日水道水の水質基準が改正され
1）

，有

機物量の指標が過マンガン酸カリウム消費量からTOC

（全有機炭素）の量に移行された． 

一方，水道水の味への不満や安全性への不安から，

ミネラルウォーターが飲料水として使われその需要が

年々増加してきている
2 ）

．食品衛生法でのミネラル

ウォーターの規格基準によれば，その原水にのみ過マン

ガン酸カリウム消費量の基準値が設定されている
3）

が，

こちらも将来TOCに移行することが考えられる．しか

し，水道水と異なりミネラルウォーターの中にはたとえ

ばカルシウム，マグネシウム及びナトリウムなどの共存

物質を多く含むものがある．この中には，pHに対して緩

衝作用のある成分や無機炭素（IC）も含まれるため，水

道法に準拠した方法
4）

でTOCを測定しようとする際には

適正なpH設定やICの完全除去が難しく，条件設定に注

意が必要となる可能性がある．合田ら
5）

は，2種類のミ

ネラルウォーターを試料として，IC除去のための通気時

間の検討を行い，多量のICを含む場合は通常より通気時

間を長くすることが必要であることを報告している． 

そこで，今回我々は多種類のミネラルウォーターを

試料として，TOC測定の適正な条件を把握することを目

的に，pHを３以下にした後，通気処理する方法
6）

におけ

る測定時の酸添加率及び通気時間を検討したので報告す

る． 

 

方 法 

１ 試料 

 試料は県内に流通している国産及び輸入のミネラル

ウォーター，53試料とした．試料番号は試料入手順に

Noを付けた．No.13，No.14，No.15，No.25，No.26，

No36及びNo.38の試料は炭酸入り又は発泡性と表示され

ていた． 

短報 

 
ミネラルウォーター中の全有機 
炭素(TOC)の分析方法の検討 

 

岩淵真樹，長谷川一夫 

 

Studies on the method for 
determination of Total Organic 

Carbon in mineral water 
 

Masaki IWABUCHI and Kazuo HASEGAWA 

２ 試薬及び標準溶液 

1N塩酸(f=1.000)は和光純薬工業の容量分析用を，

2N塩酸は同社精密分析用塩酸をTOC用超純水で希釈し

て調製しそれぞれ用いた． 

TOC標準液は和光純薬工業の水質試験用フタル酸水

素カリウム標準液（Cとして：1mg/ml水溶液）をTOC

用超純水で希釈し，0.1,0.5及び1.0mg/lになるように調

製して用いた． 

IC標準液はナカライテスクの無水炭酸ナトリウム

（試薬特級）をTOC用超純水で溶解して，Cとして

1mg/mlとなるように調製してIC標準原液とした後，こ

れをTOC用超純水で希釈して，10,20,50及び100mg/l

になるように調製して用いた． 

３ 装置 

TOC計：島津製作所製TOC-VCPH(燃焼酸化方式/非

分散形赤外線ガス分析) 

陽イオンクロマトグラフ：日本ダイオネクス社製

DX120 

電気伝導率計：東亜ディーケーケー社製CM-21P 

pHメーター：堀場製作所社製F-22 

TOC 用 超 純 水 製 造 装 置 ： Barnstead 社 製

NANOpure DIamondUV 

４ 測定条件 

 1）TOC 

  ICの処理法：酸性化通気処理法 

通気処理タイプ：TOC計本体内部でのスパージ 

注入量：800μl 

酸添加率：2N塩酸を試料量の1.5%，酸の添加量が不

足する場合は増加 

通気時間：0.5～4.5分 

キャリアガス：高純度空気G3 

キャリアガス流量：130ml/分 

燃焼温度（高感度触媒）：680℃ 

 2）IC 

注入量：50μl 

 IC反応器：ICをリン酸酸性でCO2ガスへ変換 

５ 検討方法 

 TOC測定に影響を与える試料中の濃度指標として，硬

度，電気伝導率及びICを選択し，以下の検討を行った． 

 1） 硬度及び電気伝導率と酸添加率との関係の検討 

 硬度は容器表示の値を用いた．表示されていない試料

については陽イオンクロマトグラフを使用して，カルシ
神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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ウム，マグネシウムイオン濃度を測定した後，換算して

硬度を求めた．電気伝導率は電気伝導率計を用いて測定

した．試料中の炭酸イオン，炭酸水素イオンが99.96%以

上炭酸になる条件であるpH3以下にするのに必要な酸添

加量は，ガラス容器に試料量30ml採取した後，1Ｎ塩酸

を用いて撹拌しながら30μlずつ滴下し，pHが3以下と

なる量で求めた．酸添加率は試料量に対する酸添加量か

らパーセント換算して求めた． 

 2） 通気時間の検討 

 TOC測定を通気時間1.5分と3.5分の両条件で行い，測

定値に差がある試料については通気時間を変化させて最

適通気時間を求めた．測定値に差がない試料のうち２試

料についても参考のため，通気時間を変えて最適通気時

間を求めた．通気時間に関係がある濃度指標としてICの

測定を行った． 

 

結果及び考察 

１ 検量線及び再現性 

TOC標準液を用いて0～1mg/lの範囲で検量線を作成

したところ，相関係数0.999以上の良好な直線性が得ら

れた．表１にTOC用超純水と0.1mg/l標準液の再現性を

示した．それぞれ平均値は0.027mg/l，0.111mg/l，変

動係数は14.9%，6.3%であった．有機物の定量下限値は，

水道水の試験方法では変動係数20%を満足する濃度
6）

と

あることから0.03mg/lを定量下限値とした．0.1mg/lの

標準液は再現性が非常に良好であったが，0.5mg/l未満

の低濃度での再現性を良好に保つにはTOC用超純水の純

度の確保，容器及び手等からの有機物汚染に細心の注意

を払った． 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

２ 硬度及び電気伝導率と酸添加率の検討 

試料のpHを3以下にするのに要する酸添加率は硬度に

依存すると推測し，53試料の硬度と1N塩酸の添加率の

関係を求めた．結果は，図1に示すように硬度は1未満～

1,610mg/l，酸添加率は0.1～10.4%に分布していた．硬

度が高くなるにしたがって，酸添加率も高くなる傾向を

示し，相関係数は0.593で有意な相関（p<0.001）が認め

られた．酸添加率が一番高い1試料を除く52試料の硬度

と酸添加率の関係を図2に示した．この場合の相関係数

は0.610であった．同程度の硬度でも酸添加率に差がみ

られる場合があった．これは，硬度が高くなるにした

がってイオン濃度も高くなるが，硬度が同じでも含まれ

るイオンの性質によってpHの緩衝性に差があることに基

づくと思われる．島津全有機炭素計TOC-Vメンテナンス

講習会資料によれば，多種多様な水試料は2N塩酸1.5%

添加で，通常の水道水，飲料水や水道原水は1N塩酸

1.5%添加で，また，硬度の低い水道水は0.5N塩酸1.5%

添加で測定できると記載されている．52試料は1N塩酸

3％（2N塩酸1.5％）で十分であったが1試料は10％を超

える酸が必要であった．水道水水質基準の約2倍の硬度

700mg/l以下であれば1N塩酸1.5%で十分であることが

確認できた． 

 

 

表 1 TOC 用超純水と標準液の再現性 

試料 TOC用超純水 0.1mg/l標準液 *)

ー 0.101
0.032 0.112
0.027 0.118
0.026 0.110
0.020 0.109
0.029 0.108
0.027 0.122

AV 0.027 0.111
SD 0.004 0.007
CV(%) 14.9 6.3

*)調製に使用したTOC用超純水のTOC濃度は0.010mg/l

図１ 硬度と酸添加率の関係（n=53）

図２ 硬度と酸添加率の関係(n=52) 
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 次に，試料のpHを3以下にするのに要する酸添加率は

硬度よりイオン濃度の総量を示す電気伝導率に依存する

のではないかと推測し，53試料の電気伝導率と酸添加率

の関係を求め，図3に示した．電気伝導率は6.53～8,050

μs/cmで，相関係数は0.942であった．酸添加率が一番

高い1試料を除く52試料の電気伝導率と1N塩酸の添加率

の関係を図4に示した．このときの相関係数は0.724が得

られた．硬度の場合と同様に電気伝導率が高くなるにし

たがって，酸添加率も高くなる傾向を示し，同程度の電

気伝導率でも酸添加率に差がみられる場合があったが，

相関係数を比較したところ電気伝導率の方が硬度よりも

酸添加率と高い相関が認められた．以上の結果から，硬

度又は電気伝導率が高い試料については酸添加率を考慮

する必要がある．なお，図２に示した硬度と酸添加率の

関係，図４に示した電気伝導率と酸添加率の関係から，

それぞれ２グループの傾向が見うけられるが，原因を解

明するには至らなかった．このことは今後検討する必要

があるものと考えられる． 

りの表示がある7試料のICは347mg/l以上であった．そ

の中の5試料がIC656mg/l以上で，通気時間1.5分では通

気時間が不十分な試料と一致した．IC濃度の高い2試料

(No.25 ， No38) と 一 般 的 な 井 戸 水 の IC 濃 度 ２ 試 料

(No30，No43)のTOC濃度と通気時間との関係を図7に

示した．正確なTOC濃度を得るための通気時間は，試料

No.43(IC=5.6mg/l)は1.0分，試料No.30(IC=30.1mg/l)は 

３ 通気時間の検討 
図 4 電気伝導率と酸添加率の関係（n=52） 

53試料について，通気時間1.5分と3.5分で，TOC濃度

を比較した結果を図5に示した．各通気時間ともTOC濃

度は0.6mg/l未満で，50%以上が0.2mg/ｌ未満の低い値

であった．有機物の定量下限値に求められる測定精度

20％未満
6）

を考慮に入れ，1.5分と3.5分の値を比較した

結果，48試料は1.5分から3.5分に延長してもTOC濃度の

減少は20％以内であったので通気時間は1.5分で十分と

考えられた．しかし，残り5試料については，3.5分の

TOC濃度は，1.5分の20％以上減少し1.5分では通気時間

が不足と考えられた．これらの試料はすべて炭酸入りの

表示がされていた．53試料のIC濃度を測定した結果を図

6に示した．濃度範囲は0.5～1,470mg/lで炭酸入りの表

示が無い46試料のICは80mg/l未満であったが，炭酸入 
 

図 5 通気時間 1.5 分と 3.5 分の TOC 濃度比較 

図６ ミネラルウォーターの IC 濃度 図３ 電気伝導率と酸添加率の関係（n=53） 

－22－ 
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まとめ 

図７ 通気時間による TOC の変化 

 ミネラルウォーター53試料を用いて，酸性化通気処理

法での測定時の硬度及び電気伝導率と酸添加率の関係並

びにIC濃度と通気時間の関係について検討した． 

１ 硬度及び電気伝導率ともに酸添加率と相関が認めら

れ，電気伝導率は硬度より高い相関が得られた．52試料

は1N塩酸3%の添加で十分であったが，硬度及び電気伝

導率の高い1試料は1N塩酸10%以上が必要であった．硬

度または電気伝導率が高い試料については酸添加率を考

慮する必要がある． 

２ 48試料は通気時間1.5分で十分であったが，ICが

656mg/l以上の5試料は1.5分以上の通気時間が必要で

あった．炭酸入りの表示があり，ICを多く含むと予想さ

れる試料につては通気時間を検討する必要がある．  

（平成19年７月20日受理） 
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緒 言 

近年，国内外でCampylobacter jejuni による食中毒

が多発して問題となっており
1,２)

，C. jejuni は最も重要な

食中毒原因物質の一つとなっている．本菌は，食肉のう

ち特に鶏肉において汚染率が高いことから
３－５)

，鶏肉の

生食や加熱不足または調理場等における二次汚染が食中

毒の主な原因とされ，C. jejuni 汚染の低減に向けた対

策が急務となっている．また患者由来のC. jejuni 分離

株については，ニューキノロン系薬剤に対する耐性菌の

増加が問題となっている
1,６)

．今回，市販鶏肉におけるC. 

jejuni の汚染状況を把握することを目的とし，C. jejuni

の分離を試みるとともに最確数（MPN）を求め，分離菌

株について薬剤感受性試験を行った．さらに，集団およ

び散発下痢症患者に由来するC. jejuni は複数の血清型

が報告されており
7)
，主要な感染原因食品である鶏肉か

ら分離されるC. jejuni についてその多様性を遺伝子レ

ベルで把握するため，パルスフィールドゲル電気泳動

（PFGE）による分子疫学的解析を行ったので報告する．
 

 

材料と方法 

１．調査対象：2005年6月から2006年5月に神奈川県内

の8店舗（A～H店）で市販されていた国産鶏肉35検体

を調査対象とした． 

２．鶏肉からのC. jejuni の分離同定：検体25gにプレス

トン増菌培地（Oxoid）100mlを加えてホモジナイズし，

５倍乳剤を作製して試料原液とした．試料原液10mlを

試験管に分注して42℃で22～24時間微好気培養後，増

菌培養液をプレストン寒天培地（Oxoid）およびCCDA

サプリメント（Oxoid）添加カンピロバクター血液無添

加選択寒天培地（Oxoid）に1白金耳ずつ接種し，42℃

で44～48時間微好気培養した．平板培地上の疑わしい

集落を1検体あたり6～10株釣菌し，5%羊脱せん血（日

本バイオテスト）加Blood Agar Base No.2（Oxoid）

平板培地で純培養後，常法
８）

に従いC. jejuni を同定し

た．分離同定したC. jejuni は，市販のカンピロバク

ター免疫血清（デンカ生研）を用いてPennerの血清型

別試験を行った． 

短報 

 
市販鶏肉におけるカンピロバクター・ 

ジェジュニの汚染状況および 
分離菌株の解析 

 

古川一郎，伊達佳美，相川勝弘 

浅井良夫，尾上洋一 

 

Prevalence of Campylobacter jejuni 
from retail chicken and epidemiological 

study of isolates 
 

Ichiro FURUKAWA, Yoshimi DATE 
Katsuhiro AIKAWA, Yoshio ASAI  

and Yoichi ONOUE 

３．鶏肉におけるC. jejuni の菌数測定：菌数の測定は

MPN3本法で行った．すなわち，上記の試料原液10mlを

3本の空の試験管に分注し，さらにプレストン培地9ml

を3本ずつ分注した試験管に試料原液，10倍希釈液およ

び100倍希釈液をそれぞれ1mlずつ加えた．培養条件は

上記の分離同定の項と同様にして行い，分離平板培地に

はプレストン寒天培地を使用した． 

４．分離菌株の薬剤感受性試験：テトラサイクリン

（TC），エリスロマイシン（EM），ゲンタマイシン

（GM），クロラムフェニコール（CP），ナリジクス酸

（NA），ノルフロキサシン（NFLX），オフロキサシン

（OFLX），シプロフロキサシン（CPFX）の8薬剤につ

いて，センシ・ディスク（日本ベクトン・ディッキンソ

ン）を用いたKirby-Bauer法により分離菌株の感受性試

験を行った．すなわち、分離菌株をNutrient Broth 

No.2（Oxoid）で微好気培養し，培養液を0.5%NaCl加

Mueller Hinton寒天（Difco）に塗抹した後に各々の

ディスクを置き，37℃で48時間微好気培養して阻止円

を計測した． 

５．PFGEによる分子疫学的解析：分離菌株を血液寒天

培地で37℃，48時間微好気培養後，Ribotら
９）

の方法に

従って電気泳動用試料（プラグ）を作製した．プラグは

制限酵素SmaⅠ（Takara）で処理後，1% Pulse Field 

Certified Agarose（BioRad）を電気泳動用アガロース

としてCHEF-DRⅢ（BioRad）を用いて電気泳動を行っ

た．泳動条件は，電圧6V/cm，パルスタイム6.8秒から

38.4秒，バッファー温度14℃，泳動時間19時間に設定

した．電気泳動後の泳動像はTIFFファイルとして保存

し，FingerPrintⅡ（BioRad）を用いてデータ解析を

行った． 

 

結 果 

 各検査実施日における汚染率およびMPN法により算出

した汚染菌数の結果を表１に示した。７回に分けて実施
神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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した調査すべてでC. jejuni が分離され，市販鶏肉35検

体のうち，17検体（48.6%）がC. jejuni 陽性であっ

た．さらに汚染菌数をMPN法により算出した結果，1検

体は1.5-10
1
/100g，9検体は10

1
-10

2
/100g，4検体は

10
2
-10

3
/100g，3検体は>10

3
/100gとなり，平均値は

3.6x10
2
/100gであった，菌数の範囲は7.0-2.3×10

3
/100g

であった． 

 各検体から分離されたC. jejuni の血清型別試験，薬

剤感受性試験およびPFGE型別結果を表2に示した．血

清型別試験を分離代表株について行ったところ，型別不

能（UT）が最も多く，以下B群，F群，Y群，C群等の

順であった．薬剤感受性試験は，市販鶏肉17検体から分

離されたC. jejuni 150菌株について行い，14検体から分

離した71菌株（47.3%）が供試薬剤のいずれかに耐性を

示 し た ． 35 菌 株 （ 23.3% ） が TC 単 独 ， 24 菌 株

（16.0%）がTC，NA，NFLX，OFLXおよびCPFXの5

剤，12菌株（8.0%）がNA，NFLX，OFLXおよび

CPFXの4剤に耐性を示し，NFLX，OFLXおよびCPFX

のニューキノロン系薬剤に対し36菌株（24.0%）が耐性

であった． 

 市販鶏肉17検体から分離されたC. jejuni 150菌株につ

いて，SmaⅠ処理によるPFGEの結果をFingerPrintⅡ

により解析したところ，分離菌株は合計42のPFGE型に

識別された．C. jejuni 陽性17検体のうち12検体から複

数パターンのC. jejuni の分離が確認され，1検体あたり

のPFGE型の数は平均2.9であった．分離菌株における

PFGE型と血清型別試験の比較では，B群はPFGE型が

10種，C群およびY群はそれぞれ5種，F群，G群および

K群はそれぞれ3種に分けられた．PFGE型と薬剤感受性

試験の比較では，分離菌株間で薬剤耐性パターンが異な

る場合はPFGE型も異なり，TC単剤耐性株は10種，5剤

および4剤耐性株はそれぞれ5種に分けられ，ニューキノ

ロン系薬剤に耐性を示した分離菌株は10種であった．店

舗別に解析した結果，店舗A由来の3菌株は，店舗B由来

の1菌株または店舗E由来の2菌株のいずれかと同一の

PFGE型を示した． 

 

考 察 

 市販鶏肉35検体中17検体（48.6%）からC. jejuni が

分離され，鶏肉におけるC. jejuni の汚染が改めて確認

された．MPN法により求めたC. jejuni の汚染菌数は，

平均で3.6×10
2
/100gを示し，10

3
/100g以上が3検体確

認された．これまでに，鶏肉のC. jejuni 汚染実態につ

いては多くの報告があり
３－５)

，報告者により異なるもの

の，国産鶏肉におけるC. jejuni の汚染率は40～60%あ

るいはそれ以上とされ，今回も同様の結果が得られた．

C. jejuni による食中毒は温暖な時期に増加する傾向を

示すが冬季においても発生しており
1)
，今回も調査実施

日すべてでC. jejuni が分離され，鶏肉については年間

を通して衛生対策が必要であることが改めて示された．

さらにBlackらは，ヒトにおけるC. jejuni の発症菌量が

10
2
～10

3
個以上であることを報告しており

10)
，今回の汚

染菌数の調査結果では10
2
/100g以上の菌数が35検体中7

検体で確認され，生肉の不適切な取扱いや加熱不足によ

る発症の可能性が考えられることから，消費者を含めた

生肉の取扱者に対しC. jejuni 食中毒防止に向けたさら

なる啓発が必要と思われた． 

 薬剤感受性試験の結果，今回調査を行った35検体中9

検体（25.7%）からニューキノロン系薬剤およびナリジ

クス酸耐性株が分離された．国内においては，散発事例 

表１ 市販鶏肉における C. jejuni 陽性率および菌数の分布 

－25－ 
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 表２ 店舗，検体別菌数と分離代表株の血清型および C.jejuni 分離株における薬剤耐性パターンと PFGE 型 
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患者由来C. jejuni のニューキノロン系薬剤耐性株の分離

率が，30～40%程度を推移し増加傾向にあることから
1)
，

今後も継続したモニタリングが必要である．耐性菌の増

加については，ニューキノロン系薬剤の家畜への使用が

主な原因とされ
6)
，患者由来菌株と同様，市販の鶏肉を

中心とした食品からのC. jejuni 分離菌株について解析

する必要性は高いものと思われる．現在，C. jejuni に

よる下痢症の治療にはエリスロマイシンが第一選択薬剤

として使用されるが，今回分離されたC. jejuni につい

ては，エリスロマイシン耐性株は確認されなかった．米

国では，小売りの鶏肉からエリスロマイシン耐性C. 

jejuni が分離されており
6)
，ニューキノロン系薬剤も含

め，耐性株の動向について監視することが必要と思われ

た ． 

 C. jejuni による食中毒事例では，患者および原因施

設で処理された鶏肉から複数の血清型およびPFGE型が

分 離 さ れ る こ と が 報 告 さ れ
11)

， 市 販 鶏 肉 の

Campylobacter 汚染については，食鳥処理場における

相互汚染が主な原因であることが指摘されている
4)
．今

回も血清型別試験およびPFGE による解析において，C. 

jejuni 陽性の17検体中12検体から複数パターンのC. 

jejuni が分離され，市販鶏肉における菌株の多様性が確

認されたことから．鶏肉からC. jejuni を分離する際に

は複数のPFGEパターンが検出されることを常に考慮す

べきものと思われた．今回，異なる店舗で販売された鶏

肉から，同一のPFGEパターンを示すC. jejuni が確認さ

れ，食鳥処理場あるいは仕入れ先等における複合汚染が

示唆された．C. jejuni の遺伝子型別法においてはPFGE

の識別能は高く
12)

，事例発生時の汚染源追求に有効であ

るが，事例発生時の感染源および感染経路を解明するた

めには，可能な限り多くの菌株を分離することが必要と

思われた． 

（平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

デオキシニバレノール(DON)は，一般に赤カビとよば

れるフザリウム(Fusarium)属の真菌により産生されるト

リコテセン系カビ毒の一種である(図1)．DONは植物病

原性を有するフザリウム属菌が，小麦，大麦，トウモロ

コシ等の主要穀類に圃場で感染し産生されることから，

食品汚染の原因となっている．トリコテセン系カビ毒の

毒性は，タンパク合成阻害，核酸合成阻害，免疫毒性等

があり，急性毒性としては，嘔吐，下痢などの消化管障

害を呈する
1－3)

．フザリウム属の真菌は我が国の土壌にも

生息しており，日本の気象条件でもトリコテセン系カビ

毒の生産が可能で，国産農産物への汚染が問題となって

いる
3 , 4)

．食品中のDONの規制は，欧米諸国を中心に300

～2000μg/kgに設定されている
4)
．我が国では平成14

年に小麦中のDONに対し1.1ppmの暫定基準値が設定さ

れた．DONの試験法は，定性及び定量試験として紫外分

光光度型検出器付高速液体クロマトグラフィー(UV-

HPLC)法が，確認試験として液体クロマトグラフィー/

質量分析法(LC-MS)またはガスクロマトグラフィー/質量

分析法(GC-MS)が厚生労働省通知に示されている
5)
．しか

し，DONのUV-HPLCでの測定波長220nmは，多くの

有機化合物が吸収を持つため選択性が低く夾雑物質の影

響を受けるので，定量性に問題がある．またGC-MS法で

はDONを誘導体化する必要があり，抽出操作が煩雑であ

る．LC-MS法について，Agilent社製LC/MSD1100シ

リーズSLで検討したところ，イオンソースをAPCIとし

ネガティブモードで，移動相に酢酸アンモニウムを加え

測 定 す る と き ， DON の 酢 酸 付 加 イ オ ン で あ る

[M+CH3COO]
－
のm/z 355を定量イオンとし測定するこ

とが可能であった．しかし，食品によってはDONの測定

イオンと同様のm/z を有する夾雑物質により測定が妨害

される恐れがあった．また，APCIの測定では，移動相

にアセトニトリルを用いると，コロナニードルの先端が

炭化しやすくなり，感度低下を起こす要因となるので，

移動相の有機溶媒の選択に制限が生じた． 
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一方，近年普及してきた高速液体クロマトグラフ/タ

ンデム質量分析装置(LC-MSMS)の活用は，食品由来の夾

雑成分中から多数の目的物質を精度よく検出するため

に，DONの分析において非常に有効であると思われる．

著者らは，従来からイオントラップ機能を有するLC-

MSMSが，プロダクトイオンスキャン(EPI)やマルチプル

リアクションモニタリング(MRM)等の機能により，高感

度測定と構造解析能を合わせ持ち，高い選択性を有する

ことに着目し，検査の確認に活用してきた
6)
．そこで，

今回DONの分析法としてイオントラップLC-MSMSによ

る確認法及び定量法を確立し，日常検査への適用につい

て検討したので報告する． 

 

 

 

 

 

 

 

 
C15H20O6：M.W.296.32 

 
図１ デオキシニバレノールの構造式 

 

実験方法 

1．試料及び試薬 

 試料は神奈川県内で販売されていた小麦(玄麦)を分析

対象とし，粉砕混合したものを用いた． 

 デオキシニバレノール標準品は和光純薬工業(株)製を

用いた．標準品10mgを精秤し，アセトニトリルに溶解

して100μg/mlとしたものを標準原液とした．標準原液

をメタノール-水(10:90)で段階的に希釈し各濃度の標準

溶液とした．多機能ミニカラムはRomer Labs社製

MultiSep＃227を用いた．ガラス繊維ろ紙はWhatman

社製GF/Bを用いた．アセトニトリル，メタノールは和

光純薬工業(株)製残留農薬分析用及びLC-MS用を用い，

他は特級を用いた． 

2．装置及び分析条件 

LC-MSMS は Applied Biosystems 社 製 Qtrap
TM

 LC- 

MSMSを用い，イオン源はESIを使用した．イオン化

－28－ 
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モードはネガティブ，イオンスプレー電圧 -4.2kV，イ

オン源温度480℃，ネブライザーガス圧は70psiで測定し

た．MRMモードではプレカーサイオンはm/z295，プロ

ダクトイオンは定量イオンm/z 265(コリジョンエネル

ギー(CE) -12V)，参照イオンm/z 138(CE -28V)で測定

し た ． 分 析 カ ラ ム は 東 ソ ー 社 製 TSK-Gel 100-

V(2.1mmi.d.×150mm，3μm)を用い，カラム温度

40℃，移動相はアセトニトリル-2mM酢酸アンモニウム

を用い，0-20min；(5:95)から(50:50)までの直線グラ

ジェント，流速0.2ml /minで送液し，注入量5μlで分析

した． 

ラグメントイオンが共に検出されるCE= -25Vを最適条

件とした(図2)とき，EPIによる分析では0.25ngまでの範

囲で同様のスペクトルが得られた．これらのスペクトル

は化合物の構造情報を反映しており，定性分析の指標と

して有効であると考えられた． 

 2)MRM分析条件 

EPIモードよりさらに高感度な測定による定量，確認

のためMRMモードによる分析条件について検討した．

イオン源をESI，ネガティブモードでイオンソースの最

適化を行い，[M-H]
－
であるm/z295をプレカーサイオン

とし，[M-H]
－
から派生するプロダクトイオンのうち，最

も感度が強く得られたm/z 265を定量イオン，次に感度

が強く得られたm/z 138を参照イオンとした．DONのモ

ニターイオンによるクロマトグラムを図3に示した．定

量イオンで検量線を作成したところ，0.025～2.5ngの範

囲で良好な直線性を示し，検量線の相関係数(r)は0.9999

であった(図4)．また0.025，0.05，0.5，1.25，2.5ng 

3．試験溶液の調製 

 試験溶液の調製法は通知法
5)
に準じて行った．粉砕均

一化された試料の25.0gを三角フラスコに量り採り，ア

セトニトリル-水(85:15)100mlを正確に加えて振とう機

を用いて30分間激しく振とうした後，ガラス繊維ろ紙を

用いて吸引ろ過した．多機能ミニカラムに抽出液10ml

を注入し，毎分1ml以下の流速で流出させた．初流通過

液約3mlを捨て，DONが流出する分画の約5mlを採取し

た．この流出液の4.0mlをナス型フラスコに正確に採

り，45℃以下で溶媒を除去した．残留物にメタノール-

水(10:90)1.0mlを加えて溶かした後，13000rpmで5分

間遠心分離し，上澄液を試験溶液とした． 

 

結果と考察 

1．LC-MSMS測定条件について 

1)EPI分析条件 

 分析の選択性を高めるために，構造情報の得られる，

イオントラップLC-MSMS特有の機能のEPIモードの測定

条件について検討した．DONはイオン源をESIとし，ネ

ガティブモードでイオン化が可能であった．DON標準溶

液について，[M-H]
－
のプレカーサイオンと，それぞれ複

数のプロダクトイオンが測定できる条件を求めた．CE= 

-10Vのときは [M-CH2O]
－
のm/z 265のフラグメントイ

オンが大きく現れ，CE= -30Vのときは代わってm/z138

のフラグメントイオンが大きく現れた．[M-H]
－
と他のフ 

図３ LC-MSMS（MRM）によるDONのクロマト 

グラム(0.1ppm) 

上段：m/z295→265（定量イオン） 

下段：m/z295→138（確認イオン） 

y = 113061x - 202.66
R = 0.9999

0.00

10000.00

20000.00

30000.00

40000.00

50000.00

60000.00

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 conc

area

図４ LC-MSMS（MRM）によるDONの検量線 図２ LC-MSMS（EPI）によるDONのスペクトル 
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の各注入量における測定を5回行いピーク面積の変動係

数を求めたところ，各注入量における変動係数は10％以

内であり満足できる分析精度が得られた．検量線の最小

濃度付近の標準溶液を5回測定して得られた標準偏差の

10倍から算出した定量限界は0.01μg/gであり，HPLC

法で示された定量限界値の0.1μg/g
7)
を十分満たすもので

あった．標準偏差の3倍から算出した検出限界は0.005 

μg/gであった． 

LC-MSMSのMRM分析で物質を同定する方法につい

て， EUのガイドライン
8)
では「定量イオンに対する参

照イオンの強度比が一定範囲にあることで物質を同定す

る」としている．そこで注入量の違いが，強度比に及ぼ

す影響について調べた．DON標準溶液の0.025，0.05，

0.5，1.25，2.5ngの各注入量における定量イオンに対す

る参照イオンの強度比(R/T)を求めたところ，R/Tの平

均値は0.70±0.07であった．EUのガイドラインに従う

と，R/Tが0.5より大きいときの変動の許容範囲は±20%

となっており，これを今回の検討で得られたDONのR/T

に当てはめると，R/Tの許容範囲は0.56～0.84となっ

た．R/Tの実測値は0.025～2.5ngの範囲で0.68～0.76で

あり，これはEUのガイドラインで示している許容範囲

を十分に満足する値であった． 

このことから，定量イオンに対する参照イオンの強度

比は，目的物質の注入量に影響されず，強度比が一定の

範囲内にあることが明らかになり，MRM測定における

物質の同定の指標となることが確認された． 

 3)添加回収試験及び残留実態調査 

 通知法では検査に用いる試料量を50.0gとしている

が，市販の食材の一包装量が少量である時を考慮し，試

料量を1/2の25.0gとし，抽出溶媒等も1/2に変更するこ

ととした．本法を用いて，小麦にDONを0.1μg/g及び

0.5μg/g添加して回収試験(n=5)を行った．0.1μg/g添

加のときの回収率は95.7±4.6%，相対標準偏差は4.8%，

0.5μg/g添加のときの回収率は100.1±3.3%，相対標準

偏差は3.3%と良好であった． 

 また，本法を用いて平成17～18年度に神奈川県内に

流通する小麦(玄麦)６検体についてDONの残留実態調査

を実施したところ，いずれも不検出であった． 

 

まとめ 

フザリウム(Fusarium)属の真菌により産生されるトリ

コテセン系カビ毒のDONについて， LC-MSMSによる

定量･確認法を確立し，日常検査への適用を検討した．

LC-MSMSによる測定では，誘導体化等の複雑な前処理

を行うことなく，簡便な抽出法で得られたサンプルでの

測定が可能であった．また，イオントラップLC-MSMS

のEPIやMRMによる分析は，より高感度であり構造情報

も得ることができるため，分析精度を飛躍的に向上させ

ることができることが明らかになった．DONの類縁体で

あるニバレノールなど，我が国ではまだ規制値が定めら

れていないが，食品汚染が懸念されるカビ毒が多数知ら

れている．今後はこのようなカビ毒に対しても，LC-

MSMS等を用いた分析法を導入し，市販食品のモニタリ

ング調査を進めていきたいと考える．  

（平成19年７月20日受理） 
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 TLC用混合標準液：順相HPLC標準原液各2mlを混合

し，TLC用混合標準液とした(各20μg/ml)．  
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前処理用カートリッジカラム：Sep-Pak Plus シリカ

(690mg,Waters社製)は使 用前にヘキサン10mlで， 

Sep-Pak Plus フロリジル(910mg,Waters社製)および

Sep-Pak Plus C18(360mg,Waters社製)はアセトニトリ

ル10mlでコンディショニングして用いた． 

オ ク タ デ シ ル 化 シ リ カ ゲ ル (ODS) 薄 層 板 ：  RP-18 

F254s, 10×10cm, Merck社製 

シリカゲル薄層板： Kieselgel 60, 10×10cm, Merck社製 

2.  装 置 

ホモジナイザー：ポリトロンPT-3100 KINEMATICA社製 

吸引マニホールド：GL-SPE ジーエルサイエンス(株)社製 

HPLC装置：Agilent Technologies社製1100シリーズ 

 3.  HPLC条件 

はじめに 1)逆相用 

スーダン色素およびパラレッドは油溶性の赤色色素

で，工業用や化粧品用に用いられ，食品への使用は認め

られていない．2003年5月にフランスで唐辛子製品から

スーダンⅠが検出され，その後，EU諸国や中国，日本

で多くの検出事例が報告され
１,２)

，食品中の分析法も報告

されている
３,４)

．平成１８年５月１日には，厚生労働省か

ら試験法が通知された
５)

．当所では，輸入食品中の指定

外添加物の検査を行っており，検査項目にスーダン色素

およびパラレッドを追加するために，通知法を検討し，

一部試験法の改良を行ったので報告する． 

カラム：Inertsil ODS-3V 4.6mm i.d. ×250mm(ジーエ

ルサイエンス社製)，移動相：アセトニトリル／水 

(95:5)，流速：1.0ml/min，検出：フォトダイオードア

レイ(PDA)検出器(波長範囲350～600nm，測定波長

500，540nm)，カラム温度：40℃，注入量：50μl 

2)順相用 

カラム：Inertsil SIL 4.6mm i.d. ×250mm(ジーエルサ

イエンス社製)，移動相：ヘキサン／酢酸エチル (95:5), 

流速：1.0ml/min,検出：PDA検出器(波長範囲350～

600nm，測定波長480nm) カラム温度：40℃，注入

量：20μl  

方 法 4.  TLC 条件 

1.  試薬等 条件1 

標準品：スーダンⅠ，Ⅱ，Ⅳおよびパラレッドはシグ

マ・アルドリッチ社製，スーダンⅢは東京化成工業(株)

製を用いた． 

薄層板：ODS，展開溶媒：アセトニトリル／酢酸エチル

／25％アンモニア水(80:10:10) 

条件2 

逆相HPLC用標準液: スーダンⅠ,Ⅱおよびパラレッドは

各10mgにアセトニトリルを加え100mlとし，スーダン

ⅢおよびⅣは各10mgを20mlの酢酸エチルに溶解後，ア

セトニトリルを加え100mlとし，標準原液とした．各色素

の標準原液5mlを採り，アセトニトリルを加えて100mlと

し，逆相HPLC用混合標準液とした(各5μg/ml)． 

薄層板：ODS，展開溶媒：アセトニトリル／水(9:1) 

条件3 

薄層板：シリカゲル，展開溶媒：ヘキサン／キシレン／

ジエチルエーテル(90:10:5) 

条件4 

薄層板：シリカゲル，展開溶媒：アセトニトリル飽和ヘ

キサン／ジエチルエーテル(9:1) 順相HPLC用標準液：スーダンⅠ，Ⅱ，ⅢおよびⅣは各

10mgを20mlの酢酸エチルに溶解後，ヘキサンを加えて

100mlとし，パラレッドは10mgに酢酸エチルを加えて

100mlとし，標準原液とした．各色素の標準原液2mlを

採り，ヘキサンを加えて100mlとし，混合標準液とした

(各2μg/ml)． 

5.  試料液の調製 

(1) 逆相HPLC用 

油脂は，試料5gをヘキサンに溶解し100mlとした．こ

の液10mlにヘキサン飽和アセトニトリル30mlを加え5

分間振とう，アセトニトリル層を分取した．ヘキサン層

にヘキサン飽和アセトニトリル30mlを加えて同様の操

作を繰り返し，全アセトニトリル層を減圧濃縮した．残
神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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留物にヘキサン5mlを加え，Sep-Pak Plus シリカに負

荷し，ヘキサン5mlで容器を洗い，この洗液を同カート

リッジに負荷した．ヘキサン／ジエチルエーテル(9:1) 

15mlを用いて容器を洗い，洗液を同カートリッジに負

荷し，全溶出液を減圧濃縮し，窒素気流下で乾固させた

後，残留物にアセトニトリル5mlを加え，0.45μmの

フィルターに通して試料液とした． 

結果および考察 

1．標準溶液の調製 

 順相HPLC用およびTLC用標準原液：通知に従いヘキ

サンのみでの溶解を試みたが，溶解できなかった．平成

17年5月11日付けの事務連絡
５)

では，ヘキサンやアセト

ニトリルに溶けにくいスーダン色素を酢酸エチルに溶解

している．そこで，スーダンⅠ，Ⅱ，ⅢおよびⅣはあら

かじめ酢酸エチルを用いて溶解させ，ヘキサンを加えて

定容とした．パラレッドは酢酸エチルのみで定容とし

た． 

カレー粉は，試料5gをアセトニトリル50ml，無水硫

酸ナトリウム10gを加えて約1分間ホモジナイズ，

3000rpmで5分間遠心分離した後，アセトニトリル層を

分取した．残渣にアセトニトリル30mlを加え，同様に

ホモジナイズ，遠心分離した後，アセトニトリル層を合

わせ，アセトニトリルを加えて100mlとした．この4ml

をSep-Pak Plus フロリジルに負荷，アセトニトリル

15mlで溶出した．全溶出液を合わせ，減圧濃縮，さら

に窒素気流下で乾固し，ヘキサン5mlに溶解した．全量

をSep-Pak Plus シリカに負荷し，油脂と同様に操作

し，残留物にアセトニトリル2mlを加え，0.45μmの

フィルターに通して試料液とした． 

TLC用混合標準液：通知ではTLCに20μlをスポット

するとされているが，20μ1では操作に時間がかかり，

また，スポットが広がり形状が悪くなるため，2μlでス

ポットできるように濃度を20μg/mlとした． 

2. HPLC条件の検討 

 通知では逆相HPLCの注入量が20μ1であるが，低濃

度でのスペクトルの確認もできるように注入量を50μ1

とした．注入量50μ1でもピーク形状の悪化は認められ

なかった． 

順相HPLCでは，各色素濃度が0.2μg/mlでピークの保

持時間とスペクトルの確認が可能であった。試料液のヘ

キサンを0.5mlとすると，検出限界の0.5μg/gまで確認

可能となった． 

その他の食品は，試料5gをカレー粉と同様にアセトニ

トリル抽出を行い，この4mlを減圧濃縮し，さらに窒素

気流下で乾固，ヘキサン5mlに溶解し，全量をSep-Pak 

Plus シリカに負荷し，油脂と同様に操作し，残留物に

アセトニトリル2mlを加え，0.45μmのフィルターに通

して試料液とした． 

3. 試料液の調製法の検討 

 通知法に従い，添加回収試験を行った．添加濃度は通

知の検出限界0.5μg/gの2倍，1μg/gと精度管理濃度の5

μg/gとした．ラー油，パーム油は油脂の方法，チリ

ソース，カレー粉，タバスコ，中濃ソースはその他の食

品の方法で試料液を調製した．結果を表1に，タバスコ

のHPLCクロマトグラムを図1に示した． 

(2) 順相HPLCおよびTLC用 

 逆相用試料液をSep-Pak Plus C18に負荷し，さらに

アセトニトリル15mlをカートリッジに負荷し，全溶出

液を減圧濃縮し，窒素気流下で乾固させた後，残留物を

ヘキサン適量に溶解し，0.45μmのフィルターに通して

試料液とした．    
表 1  食品からのスーダン色素及びパラレッドの回収率 

（通知法） 
 6. 定 量 

 逆相HPLC用混合標準液にアセトニトリルを加えて

0.05～0.5μg/mlの検量線用標準液を調製した．検量線

用標準液および試料液の各50μ1をHPLCに注入し，得

られたピーク面積と検量線から，試料液中の各色素濃度

を求めた． 

スーダンⅠ スーダンⅡ スーダンⅢ スーダンⅣ パラレッド

ラー油 1 85.1 93.2 92.2 87.9 87.0

5 83.2 96.5 93.7 90.3 88.8

タバスコ 1 93.6 94.4 93.2 90.8 84.9

5 96.3 98.7 96.8 95.6 94.7

カレー粉 1 38.0 75.6 67.9 54.6 55.0

5 34.8 65.3 64.3 55.0 58.6

パーム油 1 97.0 95.1 90.3 95.5 94.8

5 95.6 95.7 92.2 104.7 109.4

チリソース 1 82.2 92.6 91.5 86.9 74.2

5 97.3 99.0 98.7 92.8 90.6

中濃ソース 1 85.7 91.5 89.8 84.6 85.3

5 86.2 95.1 93.3 89.9 89.4

  ＊ n＝1

食品
添加量
(μg/g)

回収率（％）＊

7. 確 認 

(1) TLC 

TLC用混合標準液および試料液2μlずつ(試料液中の着

色料の濃度により塗布量を増減)をスポットし，4種の条

件で展開した後，Rf値と色調を比較して定性を行った． 

(2) 順相HPLC 

混合標準液および試料液の各20μ1をHPLCに注入

し，得られたピークの保持時間と吸収スペクトルを比較

し，定性を行った． 
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 4. 添加回収実験 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ラー油，タバスコは通知法，カレー粉はフロリジル処

理を追加した改良法で3回繰り返しの添加回収実験を

行った．添加濃度は1μg/gと5μg/gとした．回収率は 

77.9～109.7％で，良好な結果が得られた(表2)． 

 
表 2  食品からのスーダン色素及びパラレッドの回収率 

（改良法） 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

スーダンⅠ スーダンⅡ スーダンⅢ スーダンⅣ パラレッド

ラー油 1 109.7±4.9 99.5±3.3 95.6±1.5 86.0±2.2 89.5±4.0

5 101.8±1.8 96.3±1.0 95.6±1.8 87.9±1.3 90.0±3.4

タバスコ 1 103.7±3.6 103.2±3.1 96.2±0.4 98.1±1.6 98.3±1.0

5 103.2±2.1 102.0±1.4 99.2±0.2 101.5±0.4 99.5±0.5

カレー粉 1 96.6±0.8 90.3±0.8 82.8±1.7 86.3±1.4 85.5±3.6

5 93.8±1.5 90.3±1.5 81.6±1.6 84.6±2.5 77.9±3.4

   ＊平均±S.D.　n＝3　

食品
添加量
(μg/g)

回収率（％）
＊

5. TLC 

 Rf値および検出限界の確認を行った．各条件でのRf値

を表3に示した．通知では2μg/mlの標準液20μlを使用

するため，各40ngでRf値および色調を試料液と比較す

る．標準液を用いて、目視で確認可能な色素量を求めた 

  

 カレー粉では回収率が低かったが，アセトニトリル抽

出物にヘキサンに不溶の成分が多く，これが妨害してい

ると推定された．フロリジルカートリッジによる処理を

追加したところ，妨害成分が除かれ回収率が向上した．

そこで，カレー粉については，フロリジルカートリッジ

を追加した前処理を行うこととした． 

 表 3  スーダン色素及びパラレッドのＲｆ値 

 

条件１ 条件２ 条件３ 条件４

スーダンⅠ 0.48 0.32 0.31 0.49

スーダンⅡ 0.31 0.18 0.31 0.54

スーダンⅢ 0.22 0.12 0.16 0.35

スーダンⅣ 0.13 0.07 0.19 0.42

パラレッド 0.61 0.45 0.09 0.18

Rf値
色素名

 パーム油の500nmのクロマトグラムではスーダンⅣの

保持時間付近に妨害ピークがあったが(図2矢印)，

540nmではピークが認められず，スペクトルの比較によ

りスーダンⅣと異なることが確認できた． 

 

図２ パーム油の HPLC クロマトグラム（逆相 HPLC） 
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ところ，各20ngから確認が可能であった．試料中の色

素濃度が定量限界の0.5μg/g の時，試料液全量中に油

脂では250ng，カレー粉とその他の食品では100ngの色

素が含まれるため，20ng以上となるように塗布量の調

整を行った． 

ラー油，パーム油，チリソース，カレー粉，タバス

コ，中濃ソースに，試料中1μg/g濃度となるように標準

液を添加した場合，食品由来妨害を受けずに確認が可能

であった． 

6. 市販食品の検査結果 

 平成17～18年度に神奈川県内で市販されていた調味

料5検体，カレー2検体，カレー粉1検体，ラー油2検

体，パーム油1検体についてスーダンⅠ，Ⅱ，Ⅲ，Ⅳお

よびパラレッドの分析を行ったところ，すべて不検出で

あった． 

  

まとめ 

 食品中のスーダンⅠ，Ⅱ，Ⅲ，Ⅳおよびパラレッドの

分析法について検討した．通知法を検討し，カレー粉に

フロリジルカートリッジ精製を加える等の改良法を作成

した．逆相HPLCでの回収率は75％以上，定量限界は

0.5μg/gであった． 

まず，逆相HPLCで定量とピークの吸収スペクトルの 

 比較を行い，さらに，順相HPLCとTLCを確認に用い

ることにより，多様な食品への適用が可能となった． 

（平成19年７月20日受理） 

 

文 献 

１）四方田千佳子：唐辛子製品中の違反色素Sudan，食

品衛生学雑誌，45，J-229-230 (2004) 

２）伊藤澄夫：スーダンレッドの違反事例について，食

品衛生学雑誌，47, J-273-275 (2006) 

３）中里光男，粕谷陽子，松本ひろ子，安田和夫：唐辛

子を使用した加工食品中のスダンⅠ及びその同族体

の分析，東京都健康安全研究センター研究年報，

55，107-110(2004) 

４）天川映子，萩原勉，都田路子，永山敏寛：TLC及び

HPLCによるオイスターソース中のスダン色素の分

析，東京都健康安全研究センター研究年報，56，

141-144 (2005) 

５）「食品中のスーダン色素およびパラレッドの試験法

について」 (食安監発第0501007号，平成18年５月

１日付) 

６）「着色料の試験法について」(厚生労働省医薬食品局

食品安全部監視安全課事務連絡，平成17年5月11日

付) 

 



神奈川県衛生研究所研究報告 No.37（2007） 

Bull. Kanagawa Ins. of P.H. 

 カラム：SUPELCOWAX10 0.25mm i.d.×30m，膜厚

0.25μm  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

短報 

 
  チューインガム中の品質保持剤， 

プロピレングリコールの分析 
 

岸 弘子、関戸晴子 

 

Analysis of Wetting Agent, Propylene 
Glycol in chewing gum 

 

Hiroko KISHI and Haruko SEKIDO 

カラム温度：60℃(2分)－(15℃/分)－200℃ 

注入口温度：220℃ 

検出器温度：250℃ 

カラム流量：He 1ml/mim 

注入量：1μl(スプリットレス) 

検出器：FID 

(2)GC/MS測定条件 

装置：Agilent 6890/5973N MSD 

カラム：SUPELCOWAX 0.25mm i.d.×30m，膜厚

0.25μm 

カラム温度：60℃(2分)－(15℃/分)－200℃ 

 注入口温度：220℃ 

はじめに トランスファーライン温度：250℃ 

 品質保持剤であるプロピレングリコール(PG)は，生め

ん，いかくん製品に2.0％以下，ギョウザ，シュウマ

イ，ワンタンおよび春巻きの皮に1.2％以下，その他の

食品に0.60％以下と使用基準が定められている．また，

チューインガム軟化剤として0.60％以下の基準もある． 

注入量：1μl(スプリットレス) 

カラム流量：He 1ml/mim 

イオン化法：EI 

SIM：m/z 29, 45, 61 

SCAN：m/z 10～200 

従来はパックドカラムのGC法
1)
 が食品中のPGの分析

法として用いられてきたが，分析装置の進歩により，

キャピラリーカラムを用いたGCおよびGC/MSによる方

法
2-4)

に変化している．さらに，パックドGC装置の減少

もあり，分析法の変更が必要となった．キャピラリー

GCに移行するために検討を行っている過程で，メタ

ノール抽出による試料液の調製法
2-4)

では，一部のチュー

インガムで妨害成分によりPGの測定が困難なことが判

明した．そこで，改良法を検討したところ良好な結果が

得られたので報告する． 

４．試料液の調製 

メタノール抽出:細切した試料5gを採り，メタノール

を加えて50mlとし，時々振り混ぜながら2時間放置し

た．これを5Aのろ紙でろ過し，ろ液を試料液とした． 

希釈メタノール抽出:細切した試料5gを採り，メタノー

ル(1→2)を加えて50mlとし，時々振り混ぜながら2時間

放置した．これを5Aのろ紙でろ過し，ろ液10mlを採

り，減圧濃縮後，窒素ガスを吹き付けて水分を除いた．

残留物に少量のメタノールを加えて超音波洗浄機で溶解

し，洗液と合わせて10mlとし，遠心分離(3,000rpm，

10min)して上清を試料液とした．  

方 法 ５．検量線の作成 

１．試料  標準液0.5，1，2，3，4，5mlにメタノールを加えて

10mlとした． 1μlをFID-GCに注入し，ピーク面積か

ら絶対検量線法で10～100μg/mlの検量線を作成し

た． 

 神奈川県内で購入したチューインガムを用いた． 

２．試薬 

 標準品のプロピレングリコール(PG)は和光純薬工業

(株)製の食品添加物用，その他の試薬は和光純薬工業(株)

製の試薬特級を用いた． 

６．FID-GCによる定量 

試料液0.5～2mlにメタノールを加えて10mlとし，測

定液とした．測定液1μlをFID-GCに注入し，検量線を

用いて定量した． 

 PG500mgにメタノールを加えて100mlとし，標準原

液(5mg/ml)とした．標準原液4mlにメタノールを加え

て100mlとし，標準液(200μg/ml)とした． ７．GC/MSによる測定 

３．装置および測定条件  測定液1μlをGC/MSに注入し，ピークの保持時間お

よびマススペクトルを確認し，SIMで定量を行った． (1)GC測定条件 

装置：Agilent 6890  

 
神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1  
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結果および考察 

１．検量線の検討 

絶対検量線法とトリメチレングリコール(TG)を用いた

内部標準法を比較した．10～100μg/mlでともに相関

係数0.9990以上で，良好な直線性を示した． 

生めん，ギョウザの皮等では問題ないが，その他の食

品ではクロマトグラム上に多数のピークが検出された．

マロンケーキでは，内部標準のTGの保持時間付近に

ピークが検出されたが，GC/MS測定によりTGではない

ことが確認された．多様な加工食品ではこのような妨害

の可能性も多い．そこで，食品由来成分の影響を受けに

くく，相関係数も良好な絶対検量線法で定量を行うこと

とした． 

図１ チューインガムの抽出溶媒による差（FID-GC） 

(チューインガムA 0.1％添加) 

れがあり， PGが含まれる場合は分離不十分なピークと

なり，正確な面積値が得られなかった． 

２．試料液調整法の検討 GCの昇温速度を調整したが，妨害ピークとPGのピー

クの十分な分離はできなかった．また，カートリッジカ

ラムによる精製を試みたが，C18,PSA,カーボンでは妨

害成分の除去はできなかった．そこで，抽出される妨害 

一部のチューインガムでは，メタノール抽出液をFID-

GCで測定すると， PGと保持時間の近い妨害ピークが

観察された．PGが含まれない試料でもPGと誤認する恐 

図２ チューインガムの抽出溶媒による差（GC/MS） 

(チューインガムA 0.1％添加) 
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表２ チューインガムの定量結果（％） 成分を減らすために，希釈メタノールで抽出を行った．

これをFID-GCで測定したところ，妨害ピークが消えて

おり，PGの定量が可能となった(図1)．さらに，PGを含

有するチューインガムで抽出溶媒による差を検討したと

ころ，希釈メタノール抽出でPG以外のピークが減少

し，PGの抽出量は差がなかった． 

 

 

 

 

 

 

３．GC/MSによる測定  

メタノール抽出物，希釈メタノール抽出の両方で，マ

ススペクトルによる確認とSIM測定による定量は可能で

あったが，希釈メタノール抽出ではPG以外のピークが

減少し，マススペクトルも標準液とより良く一致した

(図2)．GC/MS測定にも希釈メタノール抽出が有効であ

ることが確認された． 

 

 

 

 

 

 

４．添加回収試験  

PGの含まれないチューインガムを用いて添加回収試

験を実施した．添加量は使用基準を考慮し，0.1％と

0.5％とし，メタノール抽出と希釈メタノール抽出を

行った．  

 

メタノール 希釈メタノール メタノール 希釈メタノール

A 0 0 0 0

B 0.24 0.15 0.19 0.17

C 0.25 0.20 0.22 0.21

D 0 0 0 0

E 0 0 0 0

F 0 0 0 0

G 0 0 0 0

H 0 0 0 0

I* 0.07 0.10 0.07 0.10

J 0 0 0 0

K 0 0 0 0

L 0 0 0 0

　　*：チューングキャンディ

チューインガム
FID-GC GC/MS

 

と異なり希釈メタノールで高い値が得られた．原材料に

水あめ，砂糖等の水溶性の物が多く，メタノールでは抽

出が不完全となったと考えられる． 添加回収の結果を表1に示した．FID-GC，GC/MS共

に希釈メタノール抽出により回収率が改善された．本法

による定量限界は0.05％であった． 

メタノール抽出物のFID-GCでは，妨害が多い試料が

あったが，希釈メタノール抽出を行うと，妨害の影響を

受けずに測定が可能となった．FID-GCとGC/MSは，ほ

ぼ同様の結果が得られた． 

 

表 1  チューインガムの添加回収結果  

 抽出溶媒 定量法 添加量(％) 回収率(％) RSD(％)

メタノール FID-GC 0.1 120.6 2.3

0.5 118.8 8.3

希釈メタノール FID-GC 0.1 98.5 2.9

0.5 101.7 5.1

メタノール GC/MS 0.1 113.2 2.1

0.5 114.3 3.5

希釈メタノール GC/MS 0.1 100.0 4.4

0.5 103.9 4.7

  n＝5

 

 まとめ 

 チューインガム中のPGの分析法として，キャピラ

リーカラムを用いたFID-GCによる定量およびGC/MSに

よる確認法を検討した．試料を希釈メタノールで抽出す

ることにより，食品由来の妨害成分の影響を受けずに測

定でき，日業検査に有効な方法であった．  

 

 

 

 

 （平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

平成9年の食品衛生検査施設への業務管理（GLP）の

導入以来，神奈川県（横浜市，川崎市を除く）では検査

の信頼性を確保するために内部精度管理を実施してい

る．ところが食品の理化学検査における精度管理 (添加

回収試験)において，添加回収率（真度）が食品GLPで

規定する70～120％の範囲
1)
に入らないことがある．そ

こで著者らは，最も検査依頼件数が多い保存料検査にお

いて，回収率の低下が高い頻度で見られる魚肉練り製品

及び食肉製品について，共通試料を用いた保存料3種

（安息香酸，ソルビン酸，デヒドロ酢酸）の添加回収試

験を行い，内部精度管理における保存料検査の問題点の

検証を実施し，若干の知見を得たので報告する． 

 

方 法 

今回の添加回収試験を実施するに当たり，試料採取

量，標準液添加量，食塩添加量，検量線の作成方法，液

体クロマトグラフの測定波長及びカラム温度，注入回数

の条件を統一し，その他は各参加機関の検査実施標準作

業書（SOP）に従うこととした． 

１．参加機関 

 理化学部食品成分グループ，地域調査部小田原分室，

厚木分室，相模原市衛生試験所，藤沢市保健所の５機関

が参加した．機関によって複数回試験を実施しており，その

全ての結果を集計に採用したため，総回答数は11となった． 短報 

 
精度管理における保存料検査の 

問題点 
 

関戸晴子
1
，山﨑直美

２
，藤本玲子

３
 

市川晴貴
４
，須賀顕子

５ 

 

Problem of preservation fee 
inspection in accuracy control  

 
Haruko SEKIDO, Naomi YAMAZAKI 
Reiko FUJIMOTO, Haruki ICHIKAWA 

and Noriko SUGA 

２．試 料 

食品添加物が無添加であることが確認されている市販

の魚肉練り製品（かまぼこ）480ｇ，食肉製品（ロース

ハム）500ｇの２試料を各検査機関に配布した． 

３．試 薬 

標準溶液として，安息香酸，ソルビン酸，デヒドロ酢

酸各々400μg/mlに調製したものを各50mlずつスタン

ダードベッセルに入れ各検査機関に配布した． 

４．試験溶液の調製 

試料50ｇに各標準溶液を2.5mlずつ添加したもの

(0.02g/kg相当：定量下限値の2倍)を添加回収試料と

し，各機関のSOPに従い水蒸気蒸留法による試験溶液の

調製を実施することとした．ただし，食塩添加量は80

ｇ，蒸留速度は約19ml/min（25分で470ml蒸留し水で

500mlにメスアップする）か各検査機関のSOPの条件の

どちらかを選ぶ形とした．操作フローを図１に示した． 

かまぼこ，ロースハムともそれぞれ5回ずつ水蒸気蒸

留による試験溶液の調製を行うこととした．試験操作ブ

ランクとして試料の代わりに水50ｇでも同様の条件で１

回添加回収を実施することとした． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図１ 試料溶液の調製法 

 

５．測定条件 

液体クロマトグラフ装置（HPLC）を用いて，波長

230nm，カラム温度40度とし，その他は各検査機関に

おけるSOP条件で実施することとした．検量線は，配布

した標準溶液をもとに安息香酸，ソルビン酸，デヒドロ

酢酸の3種混合標準液（20μg/ml）を作製し，この標準

液を正確に希釈して１，２，４μg/mlに調製したものを

用いて，原点を含まない３点検量線を作成することとし

た．注入回数は標準溶液，試験溶液ともに３回繰り返し

 

１ 神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋1-3-1 

２ 神奈川県衛生研究所 地域調査部小田原分室 

３ 神奈川県衛生研究所 地域調査部厚木分室 

４ 相模原市衛生試験所 

５ 藤沢市保健所 
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注入とし，3回の測定値の平均を測定結果として採用す

ることとした． 

認められなかった．以上のことから各機関では，使用し

ているHPLCにおいて充分な保守管理がなされているこ

とが伺われた．  

結果及び考察 ２．試料調製 

１．HPLCにおける注入精度 ５機関とも水蒸気蒸留法による試験溶液の調製をSOP

に採用していた．各機関とも公定法
3)
に準じた操作を実

施しており，ほとんどの操作に相違は見られなかった

が，蒸留中フラスコ内の液量が変化しないよう補助加熱

をしていた機関が2カ所あった．また，蒸留速度は10.4

～19.6ml/minの間で実施されていた．蒸留速度と回収

率の関係を図２に示した．補助加熱の有無や蒸留速度の

違いによる添加回収率の顕著な差は認められなかった． 

測定機種はＡ社，Ｗ社の2社に分かれたが，検出器は

DAD（フォトダイオードアレイ），使用カラムはODS系

4.6×150mm，粒径5μm，移動相はメタノール：アセ

トニトリル：5mmolクエン酸緩衝液（1:2:7），注入量20

μlとほぼ同じ条件であった．  

使用機種による注入精度の違いを見るため3濃度の標

準溶液の測定結果について相対標準偏差（％）で表した

ものを表１に示した．日本薬局方（第15改正）では，

HPLCにおける試験の再現性は通常，標準溶液を6回繰

り返し注入し，相対標準偏差1.0%以下であることが望ま

れる
2)
と示されているが，今回は3回繰り返しのデータで

再現性を確認した． 

 

 

 

 

 

安息香酸とデヒドロ酢酸において相対標準偏差が1.0％

をこえたものが各１データあったが，それ以外は各機関

とも1.0%未満で平均すると0.2%となり，使用したHPLC

の20μlにおける注入精度は各機関ともほぼ良好である

と思われた．測定機種別における注入精度の顕著な差も 

 

 

 

 

 

 
表 1 使用機種の違いによる標準溶液測定結果 

          （相対標準偏差％）  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図２ 蒸留速度と回収率 

3．添加回収 

各機関における検量線の相関係数はすべて0.9995以上

（0.99981～1.00000）と良好であった．また，水50ｇ

に同様の条件で添加，水蒸気蒸留をした試験操作ブラン

クは，安息香酸平均93.97%（90.07～100.09），ソルビ

ン酸平均90.34%（85.91～98.97），デヒドロ酢酸平均

96.51%（93.72～99.61）と高い回収率を示した．以上

のことから，各機関とも標準溶液の希釈操作，試験溶液

の調製等の過程において技術的に安定した操作が行われ

ていることが推測された． 

得られたデータ数はかまぼこ53件（１機関で2件欠損 

－39－ 



No.37 2007                     神 奈 川 衛 研 報 告 

 

－40－ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

値を生じた），ロースハム55件で回収率の平均値，標準

偏差，変動係数は表2-1～表2-2のとおりである．ロース

ハムでは安息香酸の回収率が70％未満となったデータは

53件中25件で47%，かまぼこではソルビン酸の回収率が

70％未満となったデータは53件中3件で6%認められ，そ

の他は回収率が70％未満となったものはなく，GLPで規

定する70～120％の範囲内であった．デヒドロ酢酸は，

どちらの検体においても差は見られず良好な回収率

（80%以上）が得られた．かまぼことロースハムの回収

率の分布を図３に示した．かまぼこではソルビン酸が， 

(0.02g/kg相当：定量下限値の2倍)に食塩添加量を100g

としたものについて，添加回収試験を実施した．その結

果を表３に示した． 

実施回数は各機関n＝1であるのでマトリックスの有無

の傾向を見る形となったが，試料を50gから20ｇに減少

し食塩添加量を100gとしたものについて，実施した全

ての機関において回収率が上昇する傾向が見られた．食

塩添加量を80ｇから100ｇに増量しただけのものは回収

率にあまり変化が見られなかった．この結果から，試料

採取量を減少し食塩添加量を増量することによって，

70%を下回らない回収率が得られる可能性が示唆された．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 図３ 回収率分布 

 

まとめ 

今回の結果から，魚肉練り製品や食肉製品では現在

SOPに採用している試験溶液の調製方法では保存料の項

目によっては添加回収率が70％を下回ることが明らかと

なった．しかしながら試料採取量や添加する食塩の量等

の条件を見直すことにより回収率が改善される傾向が見ら

れたことから，今後試験溶液の調製方法を十分に検討する

ことにより安定した回収率が得られるものと考えられた． 

  

  

  

  

  

  

  

  

表３ 添加回収結果（回収率％） 

ロースハムでは安息香酸が回収率70％を下回る傾向が顕

著に見られた．120％を超えるものは両検体とも安息香

酸，ソルビン酸，デヒドロ酢酸の3項目において1件も認

められなかった． 

本研究は，平成18年度食品GLP精度管理理化学部会の

事業の一環として実施したものである． 

（平成19年７月20日受理） 

 

 以上のことから現在各機関で採用している保存料3種

の試験溶液の調製方法は，検体によって添加回収率にば

らつきがでることが認められ，項目によっては回収率が

70％を下回る可能性が高いことも示唆された． 
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 （GM）食品の安全性審査と表示が義務化された平成13

年度にGM食品の検査を開始した．検査項目数および検

体数は年々増加し
１-４)

，平成18年度には6組換え系統，90

検体について検査を実施した．本報では，その結果につ

いて報告する． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

短報 

 
県内流通遺伝子組換え食品の 

分析結果（平成18年度） 
－パパイヤ，トウモロコシおよび大豆の組換え

DNA検査結果－ 

 

大森清美，土屋久世，渡邊裕子，関戸晴子 

岸 弘子，山田利治 

 

Investigation on the qualitative and 
quantitative analysis of genetically 

modified foods in Kanagawa 
Prefecture (2006) 

 
Kiyomi OHMORI, Hisayo TSUCHIYA Hiroko 
WATANABE, Haruko SEKIDO, Hiroko KISHI 

and Toshiharu YAMADA 

 

方 法 

試験方法は，平成18年6月29日食安発第0629002号の

厚生労働省通知（通知）に従い，安全性未承認の組換え

遺伝子については定性試験，安全性承認済み組換え遺伝

子については定量試験を実施した．表1に検査項目及び

品目ごとの試験方法を示した．通知法では，定量試験は

原則として穀粒のみを対象品目としている．冷凍枝豆，

豆腐および豆乳は，大豆加工食品に分類されることか

ら，通知法では定量試験の適用外の品目である．しか

し，神奈川県は調査的観点において，加工食品へのGM

作物混入に対する消費者の不安に応えるために，比較的

加工程度が低いと考えられる大豆加工食品に限り，定量

試験を実施している．ただし，それらの加工食品につい

て検査を実施した結果，違反の可能性が生じた場合に

は，原料とされた大豆穀粒について通知法に従った定量

試験を実施し，最終判定を行うこととしている．使用機

器類は，遺伝子増幅装置にTaKaRa PCR Thermal 

Cycler SP，電気泳動装置にMupid ミニゲル泳動装置，

ゲル撮影装置にATTO BIOINSTRUMENT, AE-6905H 

Image Saver HR，遺伝子定量装置にABI PRISM 7700

を用いた． 

 

はじめに 

GM食品の安全性に対する消費者の不安感は強く，平

成17年度に厚生労働省，食品安全委員会が実施した食品

安全モニター約500名による遺伝子組換え食品の安全性

に関するアンケートでは，77％が「非常に不安である」

及び「ある程度不安である」と回答している．食品の表

示は，消費者が食品を選択するための最も重要な情報源

であることから，消費者の食品を選択する権利を守るた

めには，食品の表示が正しいか否かを確認する必要があ

る．神奈川県は，食品衛生法により遺伝子組換え 

 

結果および考察 

 食品90検体についての，組換え遺伝子の定性及び定量

試験結果を表２及び表３に示した．定性PCRによるパパ 

表１ 平成18年度 組換え遺伝子検査項目及び試験方法 

原料 品目 検体数 項目 試験方法 DNA抽出精製法 組換え系統 内在性遺伝子
パパイヤ パパイヤ青果 6 定性 PCR法 （QIAGEN）DNeasy Plant Mini Kit 法 55-1 Papain

トウモロコシ青果 4
トウモロコシ穀粒 4
コーンスナック菓子 12
コーンフレーク 3
コーンスープ 5
トウモロコシ缶詰 2
冷凍トウモロコシ 2
トウモロコシ青果 4
トウモロコシ穀粒 4
大豆穀粒 12
冷凍枝豆 8
豆腐 12
豆乳 12

合計 38 定性
52 定量

PCR法

（QIAGEN）DNeasy Plant Mini Kit 法

定量 PCR法 （QIAGEN）DNeasy Plant Mini Kit 法

CBH351
Bt10

Zein
（QIAGEN）Genomic-tip Kit 法 CBH351

35S・GA21 SSⅡb

大豆 定量 PCR法
（QIAGEN）DNeasy Plant Mini Kit 法　/

（QIAGEN）Genomic-tip Kit 法
RRS Le1

トウモロコシ
定性

神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋1-3-1 
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イヤ６検体の定性試験では， 55-1組換え遺伝子はすべ

て不検出であった（表２）．トウモロコシの定性試験に

ついては，18年６月から，穀粒を対象としてBt10組換

え遺伝子の定性試験が通知法とされたことから，トウモ

ロコシ穀粒4検体および青果4検体について，Bt10組換

え遺伝子の検査を実施した．そのほか，CBH351組換え

遺伝子については，トウモロコシ穀粒，青果および加工

食品について実施した．その結果，コーンフレーク2検

体を除く36検体で，いずれも組換え遺伝子は不検出で

あった（表２）．コーンフレークについては，試料採取

量を4gとし，DNA抽出精製法にも独自の改良法
5）

を用

いてCBH351組換え遺伝子の定性試験を実施したが，検

体No.27および28では内在性遺伝子であるZeinが検出さ

れなかったことから検知不能となった．トウモロコシの

定量試験は，トウモロコシ穀粒および青果8検体につい

て，35SおよびGA21組換え遺伝子スクリーニング試験

を実施した．その結果，すべての検体において，定量

PCRの終了時点（40サイクル）でもThreshold（TH）

Lineを超える蛍光強度の増大は認められず，不検出で

あった（表３）．大豆の定量試験は，大豆穀粒12検体，

冷凍枝豆8検体，豆腐12検体および豆乳12検体につい

て，RRS組換え遺伝子の定量試験を実施したが，いずれ

の検体からも意図せざる混入の場合の許容上限値5％を

越えるRRSは検出されなかった（表３）．検体No.82お

よびNo.86の豆乳については，抽出DNA濃度はいずれも

400 ng/μlを超え，十分量のDNAが回収されたが，通

知法にしたがい20ng/μlに希釈したDNA試料液を用い

て，定量PCRを実施した結果，大豆内在性遺伝子（Le1） 

表２ 平成18年度 組換え遺伝子定性試験結果 

No. 品目 産地/原産国 検査遺伝子 結果 ＧＭに関する表示
1 パパイヤ青果 アメリカ 55-1 不検出 なし
2 パパイヤ青果 アメリカ 55-1 不検出 なし
3 パパイヤ青果 アメリカ 55-1 不検出 なし
4 パパイヤ青果 フィリピン 55-1 不検出 なし
5 パパイヤ青果 フィリピン 55-1 不検出 なし
6 パパイヤ青果 フィリピン 55-1 不検出 なし
7 トウモロコシ青果 群馬県 CBH351/Bt10 不検出 なし
8 トウモロコシ青果 神奈川県 CBH351/Bt10 不検出 なし
9 トウモロコシ青果 神奈川県 CBH351/Bt10 不検出 なし
10 トウモロコシ青果 山梨県 CBH351/Bt10 不検出 なし
11 トウモロコシ穀粒 アメリカ CBH351/Bt10 不検出 なし
12 トウモロコシ穀粒 アメリカ CBH351/Bt10 不検出 遺伝子組換えでない
13 トウモロコシ穀粒 アメリカ CBH351/Bt10 不検出 遺伝子組換えでない
14 トウモロコシ穀粒 アメリカ CBH351/Bt10 不検出 遺伝子組換えでない
15 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
16 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
17 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
18 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
19 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
20 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
21 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
22 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
23 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 なし
24 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 なし
25 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
26 コーンスナック菓子 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
27 コーンフレーク 不明 CBH351 検知不能 遺伝子組換えでない
28 コーンフレーク 不明 CBH351 検知不能 遺伝子組換えでない
29 コーンフレーク 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
30 コーンスープ 不明 CBH351 不検出 なし
31 コーンスープ 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
32 コーンスープ 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
33 コーンスープ 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
34 コーンスープ 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
35 トウモロコシ缶詰 不明 CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
36 トウモロコシ缶詰 不明 CBH351 不検出 なし
37 冷凍トウモロコシ アメリカ CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
38 冷凍トウモロコシ アメリカ CBH351 不検出 遺伝子組換えでない
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表３ 平成18年度 組換え遺伝子定量試験結果 

 
No. 品目 産地/原産国 検査遺伝子 結果 ＧＭに関する表示
39 トウモロコシ青果 群馬県 35S･GA21 不検出 なし
40 トウモロコシ青果 神奈川県 35S･GA21 不検出 なし
41 トウモロコシ青果 神奈川県 35S･GA21 不検出 なし
42 トウモロコシ青果 山梨県 35S･GA21 不検出 なし
43 トウモロコシ穀粒 アメリカ 35S･GA21 不検出 なし
44 トウモロコシ穀粒 アメリカ 35S･GA21 不検出 遺伝子組換えでない
45 トウモロコシ穀粒 アメリカ 35S･GA21 不検出 遺伝子組換えでない
46 トウモロコシ穀粒 アメリカ 35S･GA21 不検出 遺伝子組換えでない
47 大豆穀粒 アメリカ RRS 定量下限値未満検出(0.003%) 遺伝子組換えでない
48 大豆穀粒 アメリカ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
49 大豆穀粒 中国 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
50 大豆穀粒 アメリカ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
51 大豆穀粒 アメリカ RRS 定量下限値未満検出(0.007%) 遺伝子組換えでない
52 大豆穀粒 カナダ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
53 大豆穀粒 アメリカ RRS 定量下限値未満検出(0.03%) 遺伝子組換えでない
54 大豆穀粒 アメリカ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
55 大豆穀粒 日本 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
56 大豆穀粒 カナダ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
57 大豆穀粒 カナダ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
58 大豆穀粒 カナダ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
59 冷凍枝豆 不明 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
60 冷凍枝豆 中国 RRS 不検出 なし
61 冷凍枝豆 タイ RRS 不検出 遺伝子組換えでない
62 冷凍枝豆 台湾 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
63 冷凍枝豆 日本 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
64 冷凍枝豆 台湾 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
65 冷凍枝豆 中国 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
66 冷凍枝豆 タイ国 RRS 不検出 なし
67 豆腐 カナダ RRS 定量下限値未満検出(0.01%) 遺伝子組換えでない
68 豆腐 アメリカ RRS 定量下限値未満検出(0.004%) 遺伝子組換えでない
69 豆腐 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.02%) なし
70 豆腐 不明 RRS 不検出 なし
71 豆腐 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.05%) 遺伝子組換えでない
72 豆腐 日本 RRS 定量下限値未満検出(0.001%) 遺伝子組換えでない
73 豆腐 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.08%) 遺伝子組換えでない
74 豆腐 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.02%) 遺伝子組換えでない
75 豆腐 日本 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
76 豆腐 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.003%) 遺伝子組換えでない
77 豆腐 カナダ RRS 定量下限値未満検出(0.01%) 遺伝子組換えでない
78 豆腐 カナダ RRS 定量下限値未満検出(0.02%) 遺伝子組換えでない
79 豆乳 不明 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
80 豆乳 不明 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
81 豆乳 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.04%) 遺伝子組換えでない
82 豆乳 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.2%) 遺伝子組換えでない
83 豆乳 アメリカ RRS 定量下限値未満検出(0.1%) なし
84 豆乳 不明 RRS 不検出 なし
85 豆乳 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.02%) なし
86 豆乳 不明 RRS 検知不能 なし
87 豆乳 中国 RRS 不検出 遺伝子組換えでない
88 豆乳 アメリカ RRS 定量下限値未満検出(0.09%) 遺伝子組換えでない
89 豆乳 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.01%) 遺伝子組換えでない
90 豆乳 不明 RRS 定量下限値未満検出(0.01%) 遺伝子組換えでない
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コピー数は200コピー未満であった．そこで，No.82お

よびNo.86のDNA試料原液を希釈せずに定量PCRに使用

したところ，No.82の Le1コピー数は10000コピー程に

増大したが，No.86については700コピー未満であっ

た．当所では，RRSの定量試験において，Le1コピー数

の下限の目安を10000コピーとしていることから，

No.86については，「検知（定量）不能」とした．豆乳

12検体のDNA試料原液について，0.8％アガロースゲル

を用いて電気泳動を行った結果，検体No.82および

No.86の抽出DNAは低分子量化していることが明らかに

なった（図１）．しかし，検体No.82およびNo.86以外の

抽出DNA（No.80，83，88，89および90）でも低分子量

化は認められており，それらのDNA試料溶液20ng/μl

を用いた場合のLe1コピー数は，13000～50000コピー

であったことから，検体No.82およびNo.86のDNA試料

液には，DNAの低分子量化以外にもLe1のPCR増幅を妨

げる要因が存在することが考えられた．また，RRSの定

量試験においては，コラボレーションスタディー
6）

結果

により，定量下限値は0.5％とされている．平成18年度

に大豆定量試験を実施した44検体中20検体で，定量下

限値未満ではあるものの，0.001～0.23％のRRSが検出

された．その他の不検出と記載した24検体については，

40サイクル終了時点でTH Lineを超える蛍光強度の増大

は認められなかった．昨年度までの試験結果において，  

微量のRRSが検出された大豆および大豆加工食品の原料

の多くは，アメリカおよびカナダ等から輸入された大豆

であったが
1-4)

，本年度の試験結果においても同様な傾向

がみとめられた．また，本年度は豆腐および豆乳等の加

工食品で，高頻度に定量下限値未満のRRSが検出され

た．さらに，豆腐１検体（No.72）については，日本産

の大豆使用を表示していたにもかかわらず，0.001％の

RRSが検出された．これらの結果は，GM作物および非

GM作物の分別が行われていても，極微量のGM作物が食

品に混入している実態を示すものであった．消費者の

「食品を選択する権利」をまもるためには，今後もGM

食品の表示に対する監視が必要であると考えられた． 

本検査は神奈川県保健福祉部生活衛生課の食品科学調

査事業により実施した． 

（平成19年７月20日受理） 
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図１ 豆乳から抽出した DNA 試料液の分子量分布 
 

L：分子量マーカー；レーン 79～90：検体 No.79～90

の DNA 試料液 
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 (3) フーリエ変換赤外分光光度計（FT-IR）分析 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

短報 

 
食品中異物の検査方法および結果に

ついて（平成17年度・18年度） 
 

大森清美，渡邊裕子，関戸晴子，岸 弘子 

土屋久世，山田利治 

 

Analytical method and case studies on 
contaminations of foreign matters in 

foods in 2005 and 2006 
 

Kiyomi OHMORI, Hiroko WATANABE 
Haruko SEKIDO, Hiroko KISHI 

Hisayo TSUCHIYA and Toshiharu YAMADA 

装置：Spectrum One NTS(Perkin Elmer社)，測定

方法：全反射吸収測定（ATR：Attenuated Total 

Reflection）法 

(4) 溶解性試験 

異物に0.5mol/L塩酸を滴下し，溶解性を観察した． 

(5) ヨウ素反応試験 

異物に0.01mol/Lヨウ素試液を滴下した． 

(6) ニンヒドリン反応試験 

異物に0.3％ニンヒドリン・エタノール溶液を滴下し

た． 

(7) 燃焼性試験 

異物を磁製るつぼにとり，ガスバーナーの炎でゆっ

くりと加熱した． 

(8) 高速液体クロマトグラフ（HPLC）法による糖類の

分析（事例8のみで実施） 

カラム：Shodex Sahipak NH2P-50 4E (4.6mm×

250mm)，移動相：アセトニトリル－水(75：25)，

流速：1.0mL/min 

 

はじめに 

神奈川県内で販売または製造された食品への苦情に対

しては，本県の各保健福祉事務所が対応を行っている．

それらのうち，検査を要すると判断された場合には，保

健福祉事務所内に併設された衛生研究所地域調査部の各

３分室で検査がおこなわれている．しかし，異物が極微

量である場合もしくは特殊な分析機器および技術を必要

とする場合などは，衛生研究所の理化学部または微生物

部に検査が依頼される．表1は，平成17年度および18年

度に，理化学部，食品成分グループが担当した食品中異

物の検査事例である．平成15年度および16年度には8件

の異物検査を行ったが
1)
，平成17年度および18年度の件

数は1.5倍に増加し12件であった．本報では，これらの

異物検査に用いた方法を示すとともに，表１に示した事

例の中から、意外な結果が導き出された事例5および8に

ついて報告する． 

カラム温度：40℃，検出：示差屈折検出器  

 

結果および考察 

1. 事例5 

苦情は，ピーナツチョコレートを喫食中に，硝子かプ

ラスチック塊のような異物に気づき，口中から取り出し

たという内容であった．異物は，幅および厚さ6mm

程，長さ9mm程の無色半透明物質であった．異物の対

照品として，苦情食品の製造工場から譲り受けたチョコ

レートの鋳型（モールド）についても分析を行った．ま

ず，実体顕微鏡下で異物を検鏡したところ，表面には不

定形の浅い凸凹がみられ，カッターナイフを用いて採取

した異物の破片表面には，板状結晶の形態が認められ

た．一方，対照品の一部から採取した破片については，

板状結晶の形態は認められなかった．異物小片に水一滴

を滴下し，5分ほど放置後観察を行った結果，異物は水

に完全に溶解していた．これにより，異物は硝子または

プラスチック類等の水不溶性物質である可能性は否定さ

れた．異物は水溶性であること，また無色半透明の結晶

物質であることなどから，これらの特徴を有する最も身

近な食品として，岩塩または糖類の可能性が考えられ

た．そこで，燃焼性試験を行ったところ異物は白煙とと

もに炭化し，有機物であることが判明した．異物小片，

スクロース（蔗糖）（和光純薬㈱，特級），フルクトース

（和光純薬㈱，特級），グルコース（和光純薬㈱，特

級）及びマルトース（和光純薬㈱，特級）をそれぞれ乳

鉢で微粉末とし，赤外吸収スペクトル（IRスペクトル） 

 

方 法 

(1) 実体顕微鏡による観察 

装置：実体顕微鏡 オリンパスSGX9 

(2) 蛍光X線分析 

装置：微小部蛍光X線分析計SEA5120（セイコーイ

ンスツルメンツ㈱），希土類等を除くほぼ全ての元

素を測定する条件：励起電圧50kV・大気中，主に軽

元素を測定する条件：励起電圧15kV・真空中 

神奈川県衛生研究所 理化学部 
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を測定した．対照品（モールド）については，一部を

カッターナイフで薄く削りとり，そのままIRスペクトル

を測定した．その結果，異物のIRスペクトル（図1a）

は，スクロースのIRスペクトルと一致した（図1b）．ま

た，モールドのIRスペクトル（図１c）については，異

物のIRスペクトルとは異なり，ライブラリーに登録され

ていたポリカーボネートのIRスペクトルとほぼ一致し

た．さらに，示差屈折検出器付きHPLCを用いて，糖類 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図２ 糖標準溶液および異物試料溶液のHPLCクロマト 

グラム 

a：糖標準溶液，b：異物試料溶液 

 

 

 

の分析を行った結果，異物を溶解した試料溶液のピーク

保持時間はスクロースのピーク保持時間と一致し（図

２），ピーク面積から，異物中のスクロース含有量は

90％以上であることが概算された．以上の分析結果か

ら，異物は純度の高いスクロースであることが判明し，

形状上の特徴などから氷砂糖である可能性が高いと考え

られた．  

2. 事例8 

パンを喫食中に口中で堅いものを感じ，出して見たと

ころ歯のように見えたという苦情であった．異物は，幅

7mm，長さ8mm，厚さ3mm程のトウモロコシ粒型の

堅い物質であり，一面については凹状のくぼみが観察さ

れた．実体顕微鏡観察では，異物表面および凹状のくぼ

み内部には茶褐色塊状の付着物が認められ，異物切片を

採取した後の切断面は，乳白色を呈していた．異物表面

の形態がパン生地と類似していたことから，まず，ヨウ

素試液反応性試験を実施した．その結果，異物切片はヨ

ウ素試液の色（褐色）には染まったが，ヨウ素デンプン

反応による暗紫色は呈さなかった．次に，ニンヒドリン

試液反応性試験実施したが，タンパク質等にみられる紫

色の変化も認められなかった．そこで，燃焼性試験を

行った結果，異物は徐々に炭化し，更に加熱することに

より白化した．白化物にはひび状の細かい割れ目が認め 

図１ 異物、スクロース標準品および対照品（モールド）

のIRスペクトル 

a：異物，b：スクロース標準品，c：対照品（モールド） 
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図３ 異物および対照品のIRスペクトル 

a：異物，b：ヒト歯，c：マウス歯，d：マウス顎骨

図４ 異物および対照品の蛍光X線スペクトル 

a：異物，b：ヒト歯，c：マウス歯，d：マウス顎骨 
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られたが，大きさおよび形は燃焼前と変わらず，ピン

セットで摘める硬さであった．更に，溶解性試験を実施

した．異物切片および燃焼性試験後の白化した異物を超

純水およびクロロホルム中にそれぞれ１晩浸漬した結

果，いずれも溶解せずにもとの形態を保っていた．しか

し，希塩酸中では，白化した異物は発砲しながら溶解し

た．これらの分析結果より，異物は無機化合物を主とす

る水不溶性物質であり，希塩酸溶解性の炭酸塩を含有し

ている可能性が考えられた．そこで，ヒトの歯，マウス

の歯および顎骨を対照品として，IR分析および蛍光X線

分析を行った．IR分析では，異物および対照品のIRスペ

クトルは，3280cm
-1
付近，1600～1400cm

-1
付近，

1000cm
-1
付近および550cm

-1
付近に吸収を認め，マウス

の歯および顎骨のIRスペクトルパターンは異物のIRスペ

クトルパターンと類似していた（図3）．また，蛍光X線

分析においても，異物および対照品の蛍光X線スペクト

ルは類似し，CaとPの強いピークが認められた（図4）．

Ca／Pピーク強度比については，ヒトの歯およびマウス 

の歯は約1.4，マウスの顎骨は約1.8，異物は約1.6であ

り，異物と対照品は近似した値を示した．以上の分析結

果から，異物は，ヒトの歯，マウスの歯およびマウスの

顎骨に類似した物質であると考えられた． 

異物検査において，顕微鏡観察から得られる情報は非

常に多く，分析の方向性を決める大きな手が手懸かりと

なる．また，化学分析の過程においても，化学反応の結

果や染色の状態を顕微鏡下で観察することで，より詳細

な情報を得ることができる．異物検査では，限られた量

の試料から物質の特定を行わなければならないことか

ら，試料の取り扱い，検査の順序や方向性の判断が重要

であると考える． 

（平成19年７月20日受理） 
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はじめに 

 屋内性ダニ類のチリダニ科ヒョウヒダニ属のコナヒョ

ウヒダニDermatophagoides farinaeとヤケヒョウヒダ

ニD. pteronyssinusは，喘息やアトピー性皮膚炎などの

アレルギー疾患を引き起こすアレルゲン物質を生産する

ことが知られている
１,２）

．これらのダニはどこの家庭で

も普通に発生するダニで，床や布団などから採取した屋

内塵（ハウスダスト）中に見つかるダニの大多数を占め

ている．
 

 ダニアレルゲンとなる物質を明らかにするために，ダ

ニおよびダニ飼育培地からタンパク質が抽出・分離さ

れ，その構造解析などの研究が盛んに行われている．そ

の結果，排泄物（糞）由来アレルゲン（Der 1）や虫体

由来アレルゲン（Der 2）など10数種類のヒョウヒダニ

由来のアレルゲンが見つかり
３）

，それらの性状や構造が

明らかにされている．それらのダニアレルゲンの中でも

Der 1および Der 2はアレルギー疾患と関連が強く，屋

内塵中などにそれらが多く蓄積すると喘息の感作や発作

を誘発することが知られている．特に，長期間押入に収

納されていた寝具はダニが増加しやすい環境に置かれ，

ダニの糞や死骸などが蓄積されている．そのため寝具を

使用する際，ダニアレルゲンを吸引することによって喘

息発作を誘発する危険性が大きい
4）

と考えられている．

寝具など，定期的に清掃が行われない状況にある場合，

ダニアレルゲンは蓄積され増加するのか，それとも徐々

にアレルゲン性を失うのか，その安定性は明らかでな

い．そこでコナヒョウヒダニを個別に飼育して，生産さ

れるダニアレルゲン（Der f 1）量を測定し，ついでDer 

f 1の活性が時間の経過によってどのように変化するかを

試験した． 

短報 

 
コナヒョウヒダニが生産する 

アレルゲン Der f 1 量の測定と 
その安定性の評価 

 
稲田貴嗣，竹田 茂 

 

Measurement of allergen content of  
Der f 1 yielded from Dermatophagoides 

farinae and evaluation of its stability   
 

Takatsugu INADA and Shigeru TAKEDA 

 

材料および方法 

１．材料および飼育室の環境条件 

 ダニは神奈川県内の一般家庭で採取した屋内塵から分

離・抽出し，餌（35g）の入った腰高シャーレ（∅90㎜

×60㎜）で飼育培養したコナヒョウヒダニを用いた． 

 餌は飼育培養前に飼育室内と同条件に数週間置くこと

によって水分含量を調整した，マウス・ラット用粉末飼

料（MF粉末，オリエンタル酵母工業）を用いた． 

 飼育室は，25℃，65％RH，24時間暗条件に調節し

た． 

２．糞の採集 

 培養したコナヒョウヒダニを，飽和食塩水浮遊法を用

いて餌からろ紙上に分離し，実体顕微鏡下で若虫を抽出

した．若虫は成虫になるまで，飼育室に置いたガラス管

（図1）の中で1個体ずつ飼育した．成虫を別のガラス管

に移し，さらに飼育室で2週間飼育後，ダニの糞を餌と

ともにガラス管内から取り出した（オス：334個体，メ

ス：383個体）．ガラス管内の餌は，１本あたり平均

0.003g使用した． 

 

図１ ダニの個別飼育容器  

 

３．ダニアレルゲンの安定性試験 

 ダニの糞が蓄積された餌を，雌雄別に3－13匹分を1

サンプルとしてシャーレに集めた（オス：48サンプル，

メス：49サンプル）．ダニを取り除いた後，餌が飛散し

ないようにシャーレにナイロン布でフタをして，飼育室

に一定期間（1ヶ月，3ヶ月，6ヶ月）放置した． 

４．ダニアレルゲンDer f 1量の測定 

 シャーレ内の餌をマイクロチューブ（1.5ml）に移

し，1%BSA含PBS-T（0.05％Tween20）を1ml加え，

室温（25℃）で4時間撹拌した．ついで2000rpm，10

分間遠心後，上澄み液を用いて，ELISA法でDer f 1量

を測定した． 

 モノクロナール抗体および標準ダニ抗原は，INDOOR

社製ELISAキット（Der f 1 ELISA 20）を用いた．
神奈川県衛生研究所 微生物部 
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ELISA法の作業手順は，wellの洗浄回数を5回に変更し

た以外はELISAキット付属の手順書に従った． 

 

結果および考察 

１．Der f 1生産量 

 糞採集直後の試料で測定したDer f 1生産量を表1に示

した．コナヒョウヒダニ1匹が1日あたりに生産するDer 

f 1量はオスが0.37±0.17ng（平均±標準偏差），メス

が0.28±0.09ngであった．  

 

 

 

 

 

 

 

 WHO
5）

やPlatts-Mills et al.
 6）

などによって細塵1gあ

たりのDer 1量2μgがアレルギー患者の感作基準とされ

ている．このDer 1量は，Tovey et al.
7）

が測定したヤケ

ヒョウヒダニの糞1個に含まれるDer p 1量と1日に生産

される糞数から，ダニ100匹が7日間に排出する量に相

当するといわれている．今回の測定結果をもとにダニ

100匹が7日間で生産するDer f 1量を算出すると，オス

0.26μg，メス0.20μgであり，Tovey et al.
 7）

の報告値

の約1/10の量であった．Tovey et al.
 7）

は，ダニの飼育

環境が最適でない場合，糞の生産数が減少することを報

告している．本試験では餌にカビが発生するのを抑える

ため，コナヒョウヒダニの発育に最適な湿度（約70％

RH）よりも少し低い条件（65％RH）で飼育を行ってお

り，その影響を受けて糞の生産量が減少した可能性が考

えられる．このことは，ダニが好む最適な状態にならな

いように住環境を調節することによって，ダニアレルゲ

ンの蓄積量が抑えられることを示している．ダニの発生

数を抑制するための一般的な対策として，室内を乾燥さ

せることが重要とされている．室内を乾燥するなどの住

環境対策を行うことは，ダニの発生数を抑制するだけで

なく，ダニアレルゲン生産量の抑制にもつながると考え

られる． 

２．アレルゲン活性の変化 

 時間経過にともなうDer f 1量の変化を図2に示した． 

 オスが生産したDer f 1は糞採集直後の試料（0.37±

0.17ng/匹/日），1ヶ月後の試料（0.34±0.13ng/匹/

日），3ヶ月後の試料（0.32±0.11ng/匹/日），6ヶ月

後の試料（0.28±0.10ng/匹/日）で有意な差はなく

（Kruskal-Wallis test，N.S.），時間経過にともなうア

レルゲン活性の減少は見られなかった．一方，メスでは

3ヶ月後の試料（0.16±0.06ng/匹/日）が糞採集直後

（0.28±0.09ng/匹/日）および1ヶ月経過後の試料

（0.22±0.08ng/匹/日）よりもDer f 1量が少なく，有

意 な 差 が 見 ら れ た （ Mann-Whitney U-test ， p ＜

0.05）．しかし6ヶ月経過した試料（0.18±0.07ng/匹/

日）では他の試料と有意な差は無く(Mann-Whitney U-

test，N.S.)，メスでも Der f 1のアレルゲン活性は6ヶ月

間失われないものと考えられる．橋本・吉村
8)
は屋内塵

中のダニアレルゲン活性の安定性を夏期の住環境(25−

38℃，70％RH以上，直射日光が1日数時間当たる条件)

で2ヶ月間試験し，Der 1の分解や変性はほとんど無く，

居住環境の条件ではDer 1の安定性は高いとしている．

本試験においてもDer f 1のアレルゲン活性は6ヶ月間変

化があまり見られず，橋本・吉村
8)
と同様に，その安定

性が高いことが示された．したがって，ダニアレルゲン

は自然に減少することはなく，清掃などによって除去し

ない限り，蓄積され増えていくものと考えられる． 

表１ コナヒョウヒダニ1匹が1日に生産する 

      Der f 1量 

 

0.0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

採集直後 １ヶ月 ３ヶ月 ６ヶ月

経過期間

D
e
r 

f 
1
量

（
n
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匹
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日

）

オス
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 図２ 時間経過にともなうDer f1量の変化 

Error bar:SD  

 

まとめ 

 本試験の結果， Der f 1の活性は長期間変化しないこ

とが明らかになった．一方，1個体が生産したDer f 1量

は一般的にいわれている値に比べて非常に少なかった．

原因のひとつとして湿度などの環境要因が影響している

可能性が考えられた．今後この原因を明らかにすること

が，温湿度の調整など環境整備の面からダニアレルゲン

対策を行ううえで重要であると考える． 
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緒 言 

 平成14年11月に通知された「アレルギー物質を含む

食品の検査方法について」（食発第1106001号）に基づ

き神奈川県内では川崎市，横浜市と県衛生研究所の3機

関で行政検査を行っている．当検査は加工食品中のアレ

ルゲンタンパク質をELISA法で定量することをスクリー

ニング検査としている．また，スクリーニング検査の陰

性・陽性の判断基準を10μg/gと設定し，定量値が8～

12μg/gとなった場合に再測定を行ない，値の平均値を

採用することが定められている．食品中のアレルゲンタ

ンパク質は，加工による変性状態が多様で不均一とな

り，食品からの抽出効率が大きく変化することが知られ

ている．また，ELISA法は抗原抗体の結合反応を用いた

測定法であることから，食品試料中の夾雑物の影響を受

けやすく，判断基準である10μg/gを基準とした数値の

再現性及び信頼性の確保が検査法の課題として挙げられ

る． 

 そこで，平成14年度に通知されたELISAを用いた定

量法の信頼性を確保することを目的に3機関共同で日常

検査において簡易に行うことができる精度管理の方法に

ついて検討を行った．本報告では３機関の室間誤差を明

らかとし，その要因について試料の調製，食品からの抽

出方法，ELISA法におけるスパイクチェック等の検討を

行った．アレルギー原因物質の表示義務として検査法が

設定されている５品目（卵，乳，小麦，落花生，そば）

のうち，卵タンパク質を測定することにより評価した． 

短報 

 
食品中のアレルギー物質検査に 

おける精度管理の検討-Ⅰ 
酵素免疫測定法（ELISA）による定量 
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Study of managing accuracy methods for detection of 
foods containing allergic substances－Ⅰ 

Quantitation by ELISA 
 

Hiroko WATANABE, Chie KODAMA 

Haruko SEKIDO, Kiyotaka SAITA 
Hirotaka MIYAZAWA, Kenjiro WATABE 

Yukio TANAKA and Toshiharu YAMADA 

 

方 法 

１．試料の調製 

 試料として卵黄蒸しケーキを調製し，用いた．ケーキ

は卵黄 300g，小麦粉300g，バター180g，砂糖200g，

ベーキングパウダー10gを混合し，35gずつカップに小

分けしたものを11分，13分，15分蒸して調製した（卵

黄の割合30.3％）．各材料は同一ロットを使用し，卵黄

を除く材料の卵タンパク量が検出限界以下であることを

確認した．  

２．試薬および機器 

卵タンパク量の測定には，㈱森永生科学研究所製モリ

ナガ卵白アルブミン（OVA）キット（以下OVAキッ

ト）および日本ハム㈱製FASTKIT
TM

卵エライザキット

（以下卵キット）を用いた．その他の試薬は，すべて試

薬特級を用いた．水は超純水を用いた． 

サンプルの均一化には，フードカッター ナショナル

製 MK-K58を用いた．抽出操作には，キネマティカポ

リトロン製ホモジナイザーPT3100，あるいはボルテッ

クスミキサー製VORTEX社製VORTEXGENE2，高速

冷却遠心機トミー製GRX-220を用いた．ELISA法に

は，マイクロプレートウオッシャー バイオラッド㈱製

モデル1575及びマイクロプレートリーダー バイオ

ラッド㈱製モデル680を用いた．pHの測定には東亜電波

工業社製HM-30Gを用いた． 

３．卵タンパク質の測定 

試験溶液の調製は検査方法に従い
１）

，均質化されたサ

ンプルを50mLのポリプロピレンチューブに約2g取り，

キット付属の抽出用緩衝液を38mL加えた後，氷冷しな

がらホモジナイザーで10,000rpm，60秒ホモジナイズ

し，ｐH6～8に調整する．さらに10,000rpm，60秒ホ

モジナイズを2回繰り返した後，3000×g，4℃で20分

遠心分離し，上清を採取した．ボルテックスミキサーに

よる抽出では90秒撹拌した後，遠心し上清を採取した．

卵タンパクの定量として用いたELISA法は既報
1）-5）

に従

い行った．定量限界については，日本薬局方の基準を準

用し，＞μ±10σ（μ;ブランク溶液の吸光値の平均

値，σ；ブランク溶液吸光値の標準偏差）とした．３機

関をA,B,Cとして結果を示した． 

１ 神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋1-3-1 

２ 川崎市衛生研究所 
 

３ 横浜市衛生研究所 
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結果及び考察 

試料の調製 

試料調製は調製方法が簡易な食品として卵黄蒸ケーキ

を選定した．試料調製のための卵タンパク質の標準品が

入手できないことから，市販の卵から卵黄を分離したも

のを卵標準品として加え調製した．この場合，卵タンパ

ク質量が未知である卵黄を用いるため，添加回収率を求

めることはできない．ゆえに分析法における真度を評価

することはできない．しかし，日常の検査において同一

試料を保存しその継続的な定量によって室内，室間精度

の維持ができることから，本試料を用いた室内，室間精

度の評価を行った． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

各機関でそれぞれに卵黄蒸ケーキを調製し，蒸時間に

よる卵タンパク質の変化について検討を行った．卵タン

パク質の定量結果を図1（卵キット）と2（OVAキッ

ト）に示した．卵キットでは13分と15分の蒸時間で3～

15μg/gの定量値となることから，基準値の10μg/g付

近でELISA法の検量線の範囲内であることから，13分

の蒸時間が妥当と考えられた．一方，OVAキットでは

11分から15分の蒸時間で1.5μg/g以下となり，精度管

理に適当な値が得られなかった．ゆえに精度管理検討用

サンプルとして，13分の蒸時間で調製した卵黄蒸ケーキ

を用い，卵キットの測定値を採用した．  

次に共通試料として共同で調製した卵黄蒸しケーキを

用いて，３機関の定量値を比較した．共通試料は，試料

１と２の２回試料調製を行い，２回抽出による平均値を

図3に示した．２回の試料調製では，試料１で２機関が

20μg/g以上の検量線外の値となった．加工を伴う試料

調製の再現性を一定に保ち，検量線内に３機関の定量値

を安定させることは難しかった．また，試料２の結果を

みると３機関の定量値の傾向と図1に示した各機関で調

製したサンプルの定量値の傾向とが一致していた．つま

り，定量値がB>C>Aの順となった．この傾向はサンプル

調製に因らないことから，３機関の室間誤差の要因を明

らかとするために抽出方法およびELISA法の見直しを

行った． 
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図１ 各機関で調製した卵黄蒸ケーキの蒸し時間の検討： 

卵キット(n=2） 
 

 

図３ 共通試料における3機関の定量値の比較： 

卵キット（n=2） 
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食品からの抽出方法 

今回検討した３機関では，２機関が内径の異なるホモ

ジナイザーで抽出を行い（A:12mm，C:20mm），1機

関がボルテックスミキサーでの抽出を行っていた(B)． 

そこで，これらの抽出条件による定量値の比較を行っ

た（表１）．ホモジナイザーによる抽出では内径12mm

と20mmで同じ結果が得られた．また，12mm径では回

転数を10,000rpmと20,000rpmで比較したが同等の結

果が得られた．さらに，ホモジナイザーとボルテックス

ミキサーによる抽出においてもほぼ同様の結果が得られ 

図２ 各機関で調製した卵黄蒸ケーキの蒸し時間の検討： 

卵白アルブミンキット(n=2) 

表１ 抽出方法の違いによる比較(n=5) 

検討項目 抽出条件 平均値(μg/g) CV値(%)
内径12mm/10,000rpm 4.0 4.9
内径12mm/20,000rpm 3.9 2.2
内径20mm/10,000rpm 4.0 2.8

ホモジナイザー
（内径20mm/10,000rpm)

7.1 6.7

ボルテックスミキサー 6.5 5.2
1)同一試料を用いて1機関で測定した。

ホモジナイザー抽出条件に

よる検討1)

ホモジナイザーとボルテッ

クスミキサーとの比較1)

－54－ 
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たことから，抽出方法の違いによる影響ではないことが

示された． 

ELISA法における標準品のスパイクチェック 

 本検討では，３機関がそれぞれの施設で測定した場合

に，同一標準品を用いたスパイクチェックを行った．結

果を表2に示した．OVAキットと卵キットそれぞれに

8,16μg/gと5,10μg/gの各2濃度でチェックを行った．

いずれもほぼ同等な結果が得られ，３機関のELISA法の

真度が確保されていることを確認した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 抽出緩衝液の調製方法の違いによる比較 

 次に，抽出用緩衝液の調製方法の違いによる卵キット

の定量値の比較を行った（表3）．通知法では抽出用緩

衝液を試料に添加後，中性付近(pH6.0～8.0)となるよう

にpHを調整することが明記されている．タンパク質の

抽出効率には，抽出用緩衝液のpHも大きく関与するこ

とから，各機関で調製した抽出用緩衝液と共通に調製し

た抽出用緩衝液を用いて抽出を行い，その時のpHを比

較した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 共通に調製した抽出用緩衝液のpHを各機関で測定し

た結果はpH7.05～7.11（B>A>C）となり，定量値は

A>B>Cの順となった．また，各機関で調製した抽出用緩

衝 液 は pH7.11 ～ 7.85 （ C>A>B ） と な り ， 定 量 値 は

C>A>Bであった．抽出用緩衝液のpH値はいずれもpH6.0

～8.0の範囲内であることから，通知法に準じると中性

に調整する必要はない．また，3機関が調製した抽出用

緩衝液のpHと定量値の関係は一定の傾向を示さなかっ

た．このことから，抽出効率の変動によると考えられる

定量値の変動は他の要因によると考えられ，さらに検討

が必要であった． 

 以上，我々は精度管理方法の検討として，試料の調製

を行い，抽出方法およびELISA法の手順を確認し，3機

関の室間誤差を明らかとし，その要因について検討を

行った．その結果，ELISA法における手法や技量が同等

であることを確認し，室内精度が確保されていることを

示すことができたが，室間誤差の要因を明らかとするこ

とはできなかった．一方，アレルギー物質の検査におい

ては標準品が公開されていないことや食品によりその抽

出効率が大きく異なるなど，精度管理を行うにあたり安

定した試料の確保や真度の把握が大きな課題であり，本

検討においてもそれらの2点をコントロールすることは

難しかった． 

表２ ３機関によるELISA標準品スパイク 

の比較（μg/g） 

A B C
8 8.7 8.1 7.7
16 15.8 16.0 13.6
5 4.1 4.5 4.0
10 10.1 10.8 10.9

ｷｯﾄ 標準品濃度
測定機関

OVA

卵

精度確保の取り組みとして，佐藤
6)
はELISA法におけ

る検査結果の評価と課題について挙げ，独自に作製して

いる内部標準試料の調製方法について紹介している．ま

た，戸谷
7)
は日常の検査での注意点を挙げ，精度維持の

ための取り組みを紹介している．各機関での取り組み

は，通知法にはない検査の原理と限界を理解した上で検

査にあたることが，精度の評価とその確保に不可欠であ

ることを示すものである．さらに，平成17年および平成

18年度に検査法の改正が行われ，検査側が検査法を評価

し採用するという選択が可能となった．しかし，各機関

でこれらの検討を行うにはコスト面での負担が大きいこ

とから，今後も継続的に共同研究をすすめ，検査の信頼

性の確保に務めていきたい． 

（平成19年7月20日受理） 

 
表３ 抽出緩衝液の調製の比較(n=2) 

文 献 

A B C
ｐH 7.06 7.11 7.05

卵（μg/g） 20< 18.8 18.3
ｐH 7.14 7.11 7.85

卵（μg/g） 18.6 17.5 20<
各機関で調製

測定機関
測定項目抽出緩衝液

共通
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はじめに 

 神奈川県における食物アレルギーの実態を把握し，

解析した成果を今後の食物アレルギーの治療や予防対策

に役立てることを目的に，平成16年に神奈川県内3市の

小学生およびその家族を対象としてアンケート調査（地

域保健推進特別事業費で賄った）を実施した．得られた

データに基礎的な解析を行い総合研究報告書
1)
を提出し

たが，食物間の関連性等はクラメールの独立係数によっ

て求めている．しかし，各設問は複数回答が主体であ

り，これらを加味した回答者間並びに食品間の相対的な

位置関係等を求めるためには他の手法の検討が求められ

た．そこで，多変量解析の一手法である数量化Ⅲ類
２）

で

解析し，解析結果を2次元平面に配置することによりカ

テゴリあるいはサンプル間の類似性や位置関係の解釈を

試みたので報告する． 

 

方 法 

アンケートで得られた全データ（34,441件）から，

「食物を食べて何らかのアレルギー症状を起こしたこと

がありますか」で「ある」と回答のあった3,590名を解

析対象とした． 

解析ソフトはエクセル統計2004（(株)社会情報サービ

ス社）を用いた．アンケート結果をエクセルⓇで集計し

たデータベース(以下，元データ)について，回答が「は

い」，「あり」を1，「いいえ」「わからない」「無回答」を

0として1／0データに数値変換したものを解析に供し

た．ここで，数量化Ⅲ類とは項目(カテゴリ)と回答者(サ

ンプル) にそれぞれ質的データ（ここでは「はい」「い

いえ」のような2値判断したデータ）が与えられている

とき，お互いに類似性の高い項目・回答者が近くに来る

ように並べ替えると，反応したものが対角線の周辺に集

まってくる．これから新しいファクター(軸)が求めら

れ，このファクターにより項目と回答者をそれぞれ得点

化し，その相互の関連(カテゴリ・サンプルの類似性)を

明らかにする手法である．今回の解析においてカテゴリ

相互の類似性から軸を抽出したが，今回はこれを2軸と

して解析を行い，それぞれカテゴリスコア，サンプルス

コアを算出した．また，元データから回答項目別の集計

を行った． 

短報 

 
公衆衛生における統計学的 

手法の検討 
－食物アレルギーによる 

  アンケート集計を題材にして－ 

 

佐藤善博，板垣康治，中村廣志 

 

Examination about a statistical 
method in public health 

－About the case of the theme based on 
questionnaire survey of food allergy－   

                         
Yoshihiro SATO, Yasuharu ITAGAKI  
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結果および考察 

１．サンプルスコアと属性別平均 

アレルギーを起こしたことのある食品(以下，アレル

ギー原因食品)を変数として解析を行い，得られたサンプ

ルスコアから散布図を作成した(図1)．複数回答から得ら

れた結果であるため幅広い分布を示しているが，各プ

ロットは必ずしも回答者1名を表しているのでなく，例

えば左下隅のプロットは卵だけにアレルギー有りと答え

た人の集合で，元データから577名が重なっているよう

な場合もある．各プロットはそれぞれ性別，年齢などの

属性を持つので，ここでは男女別に総合研究報告書で示

された就学前（乳幼児期），学童期，成人前までと20歳 
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図１．サンプルスコアの散布図と性・年齢区分 

による属性別平均 
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代から50歳代まで10歳刻みでサンプルスコアから性別

と年齢区分別に平均値(以下，属性別平均)を求めたもの

を散布図に配置した．年齢が大きくなるとともに左から

右へ属性別平均値のプロットが移行していくことが見ら

れたので，第2軸は年齢と相関の高い軸と解釈された． 
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いる．ここでさらに，この報告書で区分されている乳児

期(0歳)，幼児期（1歳，2－3歳，4－6歳），学童期以降

(7－19歳)，成人期(20歳以上)で区分した属性別平均をカ

テゴリスコアの散布図に配置してみると（図3），乳幼児

期には卵，牛乳だけでなく小麦，そば，落花生なども原

因食品であることが明らかになり，この推移がより明瞭

に裏付けられた． 

２．アレルギー原因食品と性別・年齢区分別属性平均 

次にカテゴリスコアから散布図を作成し，これに前述

の性別・年齢区分別属性平均を配置したものを示す（図

2）．カテゴリスコアの散布図と属性別平均の散布図は

データの単位が異なるため，同じグラフに書き込んで分

析することは本来好ましくないとされている
2)
が，カテ

ゴリスコアの散布図とサンプルスコアの散布図の軸の名

称と方向性は同じなので，位置関係を明瞭にするために

あえて重ね合わせたものを示した．第１軸は動物性食品

と植物性食品を分ける軸，第２軸は前述のサンプルスコ

アの属性別平均から，年齢と相関の高い軸と解釈され

た．卵，牛乳が属する象限には就学前を含めた若い年齢

層が配置され，これら食品によるアレルギーを発症する

傾向が強いものとみられた．野菜・くだものは成人，特

に女性
3)
で発症が増加し，それ以上の年代では年齢とと

もに魚介類によるアレルギー発症が増加し，全体でみる

と年齢とともにアレルギー原因食品が移行していく現象

が示された．この移行については厚生労働科学研究班に

よる報告書
4)
で，「多くの割合の児童については卵，牛

乳，小麦が乳幼児の食物アレルギーの主な原因であり，

その後加齢とともに耐性を獲得していく」と報告されて 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図３．年齢区分を変更したアレルギー原因食品の散布図

 

３．アレルギー原因食品と自覚症状・診断名 
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アレルギー原因食品，自覚症状並びに診断名を変数に

とり解析した結果を示した（図4）．軸の解釈は上記と同

じであり，気管支喘息に代表される呼吸器症状が属する

象限には穀類が主に属し，特にそばと近い関係にあるこ

とがわかった．また，食物アレルギーとアトピー性皮膚

炎は牛乳，卵と同じ象限に属しており，乳幼児がここに

属していることは先に示したとおりであり，食物アレル

ギーは乳児期のアトピー性皮膚炎に合併して発症する

ケースが多いという報告
4,5)

を裏付けているものと解釈さ

れた．じんましんは魚介類と強い関係にあるが，食物ア

レルギーとじんましんは異なった象限に属し，アンケー

トで魚介類に食物アレルギーがあると答えた人の多くは

ヒスタミン中毒によるじんましんが含まれているものと

推定された．野菜・くだものと口腔アレルギー症候群

は，近い位置に配置され，口腔アレルギーの原因食品で

あることが示され，さらに，アレルギー性鼻炎，アレル

ギー性結膜炎も同じ象限にあることから野菜・くだもの

にアレルギーのある人は花粉症を合併することが多い
4)

ことが示された． 

図２．アレルギー原因食品の散布図と性・年齢区分 

による属性別平均 
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 あった．サバは「じんましん」と同じ象限に属し，前述

の「アレルギー様食中毒」と呼ばれている疾病が含まれ

ていること
6)
が推測された．貝類は甲殻類，頭足類とほ

ぼ同じ象限に属しており，アレルゲンとしてトロポミオ

シンを含んでいる．マグロ－タラ，マグロ－サケはパル

ブアルブミンによる交差反応性が報告
6)
されており，全

体としてみると，魚介類は含有するトロポミオシン，パ

ルブアルブミン，コラーゲン等のアレルゲンの種類によ

り各象限に配置されることが推測できた． 

 

 

 

 

 

 

 

 

５．野菜類相互間の関連性  

野菜類にアレルギーがあると回答した人に野菜類20種

類について回答(複数回答)を求め，これらを変数にとり

解析し，これに「花粉症有り」と答えた人，口腔アレル

ギー症候群と診断された人の属性別平均を配置した結果

を示す（図６）．なお，解析には回答の少ない(0～2例)カ

リフラワー等4品目を除いて解析を行った．元データか

らヤマイモが最も回答数が多く，トマト，タケノコ，キ

ノコ，ナスがこれに続いた．ナス科，ウリ科の野菜類と

「花粉症あり」並びに口腔アレルギー症候群の属性別平

均とは近い位置関係にあり，主要な原因食品と考えられ

た．特にトマトアレルゲンとスギ・ヒノキ花粉アレルゲ

ンの強い抗原交差性
7）

がその位置から明瞭に示された．

ここで，ヤマイモとタケノコは口腔アレルギー症候群と

は異なった象限に配置され，これらは含有するアセチル

コリン（仮性アレルゲン）によるアレルギー様症状と，

さらにヤマイモは含有するシュウ酸による物理的刺激に

よる接触皮膚炎によるものが回答に相当数含まれている

可能性が示唆された． 

 

 

 

 

 

 

 図４．食品と自覚症状・診断名の散布図 

◇自覚症状 ○診断名  

 

４．魚介類相互間の関連性 

魚介類にアレルギーがあると回答した人に，魚介類13

種類について回答(複数回答)を求め，これらを変数にと

り解析し，これに「じんましん」と診断された人の属性

別平均を求め配置した（図５）．エビ，カニ（甲殻類）， 

イカ，タコ（頭足類），タラ～タイのグループに大きく

分かれたが，イクラとサバは離れた位置に配置され，特

異的であることが示された．元データからサバのみに回

答した人は172名，イクラのみに回答した人は55名で 
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図６．野菜類相互間の関連性と「花粉症あり」 

      ・口腔アレルギー症候群の属性別平均 
図５．魚介類相互間の関連性とじんましんの属性別平均
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６．くだもの相互間の関連性 ま と め 

くだものにアレルギーがあると回答した人にくだもの

17種類について回答(複数回答)を求め，これらを変数に

とり解析し，散布図に「花粉症有り」と答えた人，口腔

アレルギー症候群と診断された人の属性別平均を配置し

た結果を示す（図７）．元データからキウイが最も回答

数が多く，メロン，モモがこれに続いた．象限別に見る

とキウイが口腔アレルギー症候群と特に強い関係のある

ことが示された．リンゴ，桃，サクランボなどバラ科の

くだものは近い位置に集まり，これらのアレルゲンはカ

バノキ科アレルゲンとの抗原交差性
7）

を有するものであ

り，ヨモギ・ブタクサ花粉アレルゲンと抗原交差性が報

告
7)
されているメロン，スイカなどウリ科並びにバナナ

も比較的近い位置関係に配置されることが示された．

「花粉症有り」と答えた人の属性別平均の位置からみる

と，あらゆるくだものと花粉症は程度の差はあれ関連が

あることが示された．口腔アレルギー症候群と「花粉症

あり」の属性別平均はきわめて近い位置に配置され，両

者は以上述べたアレルゲンの抗原交差性という点で密接

な関係にあることが示された． 

複数回答を解析する目的で数量化Ⅲ類を実施し，解析

結果を2次元平面に配置することにより，食品間の関連

性，サンプルの分布，アレルギー疾患と食物の関連性等

を視覚的に知ることが可能となった．さらにこれに性

別，年齢などの属性を加えることにより，年齢による推

移を捉えることができた．従来の解析に加え，数量化Ⅲ

類の解析を追加することで，その裏付けができたばかり

でなく，食物アレルギーのより深い考察が可能となり，

その有用性が示された． 

（平成19年７月20日受理） 
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図７．くだもの相互間の関連性と「花粉症あり」 
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相模川水系河川水中の医薬品類の分布 

 

上村  仁 

 

Distribution of pharmaceuticals in water 
of Sagami River 

 
Hitoshi UEMURA 

 河川水試料は2007年1月23日および24日に表２およ

び図１に示した16地点で採取した．また，寒川浄水場の

浄水が供給されている寒川町内の蛇口水も併せて採取し

た．採取した試料は冷蔵保存し，速やかに分析に供し

た． 

 

表２ 試料採取地点 

採水地点 河川
1 弁天橋 相模川本川
2 青山 道志川
3 高田橋 相模川本川
4 さくら橋 鳩川
5 日向橋 中津川
6 才戸橋 中津川
7 鮎津橋 中津川
8 清川村役場下 小鮎川
9 片原橋 小鮎川
10 第二鮎津橋 小鮎川
11 旭町スポーツ広場 相模川本川
12 八木間橋 玉川
13 酒井橋 玉川
14 新八木間橋 恩曽川
15 平泉橋 永池川
16 寒川取水堰直上 相模川本川
17 寒川町内蛇口 （寒川系浄水）

 

 

 

  

 はじめに 

 近年，新たな水環境汚染物質として医薬品や身体ケア

用品(Pharmaceuticals and Personal Care Products; 

PPCPs)が注目されている
１,２）

．PPCPsを含む河川水を水

道原水として利用した場合，PPCPsそのものや浄水過程

で生じる塩素処理生成物を飲料水と共に摂取してしまう

ことが考えられる．PPCPsは生理活性を持ち，微量でも

生体に作用することから，水環境中の含有量が微量で

あっても，摂取した場合に健康影響を及ぼしたり，薬剤

耐性菌が発生することなどが懸念される
３）

．そこで，神

奈川県内に供給される水道水の主要な水源となっている

相模川水系について，PPCPsの濃度分布を調査した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

方 法  

１．対象としたPPCPs  

 

ヒト用および動物用として使用量が多い医薬品，わが

国の水環境における検出報告のある
２）

化合物，一般家庭

でよく用いられる製品に含まれる化合物として表１に示

した30化合物を調査対象とした． 

表１ 測定対象化合物とその用途 

 

化合物 用途 化合物 用途

テトラサイクリン マレイン酸クロルフェニラミン

オキシテトラサイクリン ジフェンヒドラミン

クロルテトラサイクリン フマル酸ケトチフェン

ドキシサイクリン ロラタジン

クロフィブリック酸 高脂血症用剤代謝物 塩酸フェキソフェナジン

カルバマゼピン 抗てんかん薬 二塩酸セチリジン

プロプラノロール 抗不整脈薬 二フマル酸エメダスチン

アセトアミノフェン 塩酸アゼラスチン

アセチルサリチル酸 オキサトミド

イブプロフェン クロタミトン 鎮痒剤

インドメタシン デキサメタゾン 副腎皮質ホルモン（鎮痒剤）

ケトプロフェン グルコン酸クロルヘキシジン

フェノプロフェン 塩化ベンザルコニウム

ナプロキセン トリクロサン

ジエチルトルアミド
(DEET)

忌避剤 スルファメトキサゾール

網掛けした化合物はわが国の水環境中における検出報告があるもの

消毒剤

合成抗菌剤

抗生物質

解熱鎮痛消炎剤

抗ヒスタミン剤

図１ 試料採取地点 

神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋1-3-1 
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３．試 薬 カラム温度：40℃ 

 各化合物の標準物質には和光純薬（株）の高速液体ク

ロマトグラフ用，生化学用試薬等を使用した．固相カラ

ムからの溶出溶媒には和光純薬(株)の残留農薬試験用

（5000倍）試薬を，HPLCの溶離液には和光純薬（株）

のLC/MS用またはHPLC用試薬を使用した．アセナフテ

ン-d10はCDI Isotope製試薬を，BSTFA(N,O-ビス(トリ

メチルシリル)トリフルオロアセトアミド)はスペルコ製

試薬を用いた． 

流速：0.2ml/分 

  移動相：溶離液条件は表３に示した． 

  注入量：10μl 

 MS/MS条件： 

  装置：Quattro Ultima Pt (マイクロマス製) 

  イオン化法：エレクトロスプレー 

  イオン源温度：130℃ 

  キャピラリー電圧：3kV 

 固相抽出にはウォーターズのHLBプラスカートリッ

ジ，MCXプラスカートリッジを使用した． 

  化合物ごとのその他の条件は表３に示した． 

（2）GC/MS 

４．装置および測定条件 装置：POLARIS Q （サーモフィッシャーサイエ

ンティフィック製） （1）LC/MS/MS 

 HPLC条件： カラム：HP-5TA (0.25mmi.d.×30m, 0.25μm, ア

ジレント製) 装置：アライアンス 2695 (ウォーターズ製) 

カラム：RSpak DE-213 （2.0mmi.d.×150mm, 4μm, 

昭和電工製）またはSunFire C18 (2.1mmi.d.×

150mm, 3.5μm, ウ ォ ー タ ー ズ 製 ) ま た は

Atlantis HILIC Silica (2.1mmi.d.×100mm, 3

μm, ウォーターズ製) 

カラム温度：50℃(2分)－(35℃/分)－120℃－(6℃/

分)－300℃(2分) 

注入口温度：250℃ 

キャリアガス：1ml/分（ヘリウム） 

注入量：2μl（スプリットレス） 

  

 表３ 各化合物の抽出用固相カートリッジと LC/MS/MS 測定条件 

 
化合物 使用固相 極性

MRM Trace
(m/z)

Cone電圧
(V)

コリジョン
エネルギー

(eV)
使用カラム 溶離液条件

テトラサイクリン HLB + 445→410 65 20

オキシテトラサイクリン HLB + 461→426 65 20

クロルテトラサイクリン HLB + 479→444 65 20

ドキシサイクリン HLB + 445→428 65 20

カルバマゼピン HLB + 237→193 70 15

プロプラノロール HLB + 260→116 65 20

アセトアミノフェン HLB + 152→110 35 15

ジフェンヒドラミン HLB + 256→167 40 10

クロタミトン HLB + 204→136 80 15

デキサメタゾン HLB + 393→373 40 10

DEET HLB + 192→119 65 15

クロフィブリック酸 HLB - 213→127 35 10

イブプロフェン HLB + 224→161 40 15

インドメタシン HLB + 358→139 60 15

ケトプロフェン HLB + 255→209 70 15

ナプロキセン HLB + 231→185 60 15

二塩酸セチリジン HLB + 390→201 50 15

オキサトミド HLB + 428→167 80 15

グルコン酸クロルヘキシジン HLB + 253→170 35 15 HILIC
A:1%ぎ酸/アセトニトリル(4:1)  B:アセトニトリル
A(30%)(2分保持)→13分→A(100%)(5分保持)

二フマル酸エメダスチン MCX + 304→245 80 20 SunFire C18
A:10mMヘプタフルオロ酪酸　　B:アセトニトリル
A(90%)→15分→A(60%)(10分保持)

マレイン酸クロルフェニラミン MCX + 275→230 50 15

フマル酸ケトチフェン MCX + 310→96 80 20

塩酸アゼラスチン MCX + 382→112 80 25

ロラタジン MCX + 384→337 85 25

塩酸フェキソフェナジン MCX + 503→466 80 25

塩化ベンザルコニウム MCX + 333→240 60 20

スルファメトキサゾール MCX + 254→156 55 15

※グラジェントはいずれも直線グラジェント

DE-213

DE-213

DE-213

DE-213

A:0.1%ぎ酸/メタノール(4:6)  B:メタノール

A(100%)→15分→A(50%)(5分保持)

A:0.1%ぎ酸/メタノール(4:6)  B:エタノール

A(７0%)→15分→A(１0%)(5分保持)

A:0.5%ぎ酸/アセトニトリル(7:3)   B:アセトニトリル

A(100%)→20分→A(10%)

A:10mMヘプタフルオロ酪酸　　B:アセトニトリル

A(90%)→15分→A(60%)(10分保持)

A:0.1%ぎ酸/メタノール(4:6)  B:メタノール

A(100%)→15分→A(50%)(5分保持)

A:0.1%ぎ酸/メタノール(4:6)  B:エタノール

A(７0%)→15分→A(１0%)(5分保持)

DE-213

SunFire C18
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測定モード：スキャンモード 

定量用質量数(m/z)： 195（アセチルサリチル酸）, 

270（フェノプロフェン）, 200（トリクロサ

ン）, 162（アセナフテン-d10） 

５．試験溶液の調製 

 試料水はガラス繊維ろ紙(Whatman GF/F, 粒子保持

能0.7μm, あらかじめ電気炉中で加熱して(450℃, 約5

時間)有機物を除去したもの)を用いて懸濁物をろ別し，

抽出に用いた．  

（1）LC/MS/MS試験溶液－HLBによる抽出－ 

 テトラサイクリン，オキシテトラサイクリン，クロル

テトラサイクリン，ドキシサイクリン，カルバマゼピ

ン，プロプラノロール，アセトアミノフェン，ジフェン

ヒドラミン，クロタミトン，デキサメタゾン，ジエチル

トルアミド(DEET)，クロフィブリック酸，イブプロ

フェン，インドメタシン，ケトプロフェン，ナプロキセ

ン，二塩酸セチリジン，オキサトミド，グルコン酸クロ

ルヘキシジンの19項目を対象とした．これらの項目は以

下のように試験溶液の調製を行った． 

 メタノール，精製水各5mlで洗浄，コンディショニン

グしたHLBカートリッジに，ろ過試料1000ml(DEETの

み100ml)を通水(20ml/分)した．カートリッジに窒素ガ

スを40分程度通気して乾燥した後，通水とは逆方向にメ

タノール5mlを穏やかに流して捕獲成分を溶出した．溶

出液は10ml遠沈管に受け，遠心エバポレーターを用い

て1ml以下まで濃縮した後，メタノールで1mlにメス

アップして試験溶液とした． 

（2）LC/MS/MS試験溶液－MCXによる抽出－ 

 二フマル酸エメダスチン，マレイン酸クロルフェニラ

ミン，フマル酸ケトチフェン，塩酸アゼラスチン，ロラ

タジン，塩酸フェキソフェナジン，塩化ベンザルコニウ

ム，スルファメトキサゾールの８項目を対象とした．こ

れらの項目は以下のように試験溶液の調製を行った． 

 メタノール，精製水各5mlで洗浄，コンディショニン

グしたMCXカートリッジに，ろ過試料1000ml（塩酸で

pH2程度に調整したもの）を通水(20ml/分)した．カー

トリッジに窒素ガスを40分程度通気して乾燥した後，通

水とは逆方向に5%アンモニア水含有メタノール5mlを穏

やかに流して捕獲成分を溶出した．溶出液は10ml遠沈管に

受け，遠心エバポレーターを用いて1ml以下まで濃縮した

後，メタノールで1mlにメスアップして試験溶液とした． 

（3）GC/MS試験溶液 

 アセチルサリチル酸，フェノプロフェン，トリクロサ

ンの３項目を対象とした．これらの項目は以下のように

試験溶液の調製を行った． 

 ジクロロメタン，メタノール，精製水各5mlで洗浄，

コンディショニングしたHLBカートリッジに，ろ過試料

1000ml（塩酸でpH2程度に調整したもの）を通水

(20ml/分)した．カートリッジに窒素ガスを60分程度通

気して乾燥した後，通水とは逆方向にジクロロメタン

5mlを穏やかに流して捕獲成分を溶出した．溶出液は

10ml遠沈管に受け，内部標準溶液（アセナフテン-d10 

10mg/lアセトン溶液）0.1mlを添加後，遠心エバポレー

ターを用いて1ml以下まで濃縮した．ジクロロメタンで

1mlにメスアップし，BSTFA 0.2mlを添加して振り混ぜ

た後，１時間程度室温で放置して試験溶液とした． 

６．検量線 

 標準物質をメタノールまたはアセトンまたは精製水に

溶解して標準溶液を調製した．精製水1lに標準溶液を添

加して0.01, 0.05, 0.1μg/lとなるように調製したものを

試料と同様に処理して検量線を作成した． 

 試料の定量値が検量線範囲を超えた場合は検量線範囲

内に収まるように適宜希釈して再度測定して定量を行った． 

 

結果と考察 

 上記分析法にて測定した結果を表４に示した． 

 オキシテトラサイクリン，アセトアミノフェン，イブ

プロフェン，インドメタシン，ナプロキセン，DEET，

塩酸フェキソフェナジン，クロタミトン，グルコン酸ク

ロルヘキシジン，トリクロサンが検出された（定量下限

値はいずれの化合物も0.01μg/lとした）．このうち，オ

キシテトラサイクリンとアセトアミノフェンについては

0.1μg/lを超える濃度で検出される地点があった．オキ

シテトラサイクリン，アセトアミノフェン，クロタミト

ン，トリクロサンの濃度分布を図２に示した．オキシテ 

図２ オキシテトラサイクリン，アセトアミノフェン，

クロタミトン，トリクロサンの濃度分布 
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表４ 各採水地点における PPCPs 濃度 

トラサイクリンとそれ以外の化合物では分布パターンが

異なり，違った汚染源を持つことが示唆された． 

 ヒト用および動物用医薬品のオキシテトラサイクリン

は，清川村役場下の採水地点とその下流の片原橋の採水

地点間の距離が1km程度しか離れていないにもかかわら

ず，濃度が急激に上昇していた．この区間で養豚設備か

らの排水が小鮎川に流れ込んでおり，畜産排水による汚

染であることが考えられた．神奈川県保健福祉部による

クリプトスポリジウム調査
４）

において片原橋でクリプト

スポリジウムの検出数が急激に増加していることからも

畜産排水が汚染源である可能性が高いと思われた．
 

 一方，アセトアミノフェン，クロタミトンはヒト用の

医薬品であり，トリクロサンは医薬部外品や化粧品等に

用いられる殺菌剤である．解熱鎮痛剤として多用されて

いるアセトアミノフェンについては，服用後に代謝や吸 

収されなかったものが排泄されたり，余った医薬品を流

し等に廃棄したりすることにより河川に流入した可能性

が考えられた．クロタミトンは虫さされ等のかゆみ止め

として，トリクロサンは薬用石鹸やデオドラント製品，

化粧品等に殺菌，防腐剤として用いられることから，手

洗いや入浴時等の排水に混入して河川に流入した可能性

が考えられた．この地域の下水道は相模川流域下水道に

接続し，処理水は今回の調査対象区域外（寒川取水堰よ

りも下流の相模川あるいは相模湾）に放流されている．

したがって，下水道に接続されていない施設，家屋から

河川へ排出されたPPCPsが検出されたものと考えられ

－63－ 



No.37 2007                     神 奈 川 衛 研 報 告 

 

－64－ 

た． 

 今回の測定の結果，水道原水となる相模大堰近傍（旭

町スポーツ広場）および寒川取水堰直上，寒川系浄水に

おいてはいずれのPPCPsについても不検出であった．し

かし，化合物によってはある時期に集中的に使用され，

河川水中の濃度が大きく変動する可能性もあり（杉花粉

の季節における抗ヒスタミン剤や夏季における忌避剤お

よび鎮痒剤等），１年を通したモニタリングが必要であ

ると思われる．また，浄水過程における塩素処理分解物

が毒性を持つ可能性もある．例えば，アセトアミノフェ

ンは塩素処理によって1,4-ベンゾキノンやN-アセチル-p-

ベンゾキノンイミンとなり，毒性(LD50)が58倍あるいは

25倍になることが報告されている
５）

．検出される可能性

があるPPCPsについては，その塩素処理分解物について

の存在や毒性を明らかにすることが今後必要となると考

えられる．
 

 また，今後は医薬品類の環境への放出を抑制するため

の社会的なシステムの構築が急務であると考えられる．

すでに一部の地域では不要になった医薬品を薬局で回収

する取り組みが行われている．このような先進的な取り

組みが全国に広がることが，より安全な生活環境を維持 

するために重要であると考えられる． 

（平成19年７月20日受理） 

 

文 献 

1) 高田秀重，谷島利勝:医薬品による環境汚染, 医学のあ

ゆみ, 205, 159-160 (2003) 

2) 清野敦子，古荘早苗，益永茂樹:わが国の水環境中に

おける人用・動物用医薬品の存在, 水環境学会誌, 

27(11), 685-691 (2004) 

3) 清野敦子，長谷川泰子，益永茂樹:金目川，鶴見川，

多摩川における薬剤耐性大腸菌の分布, 水環境学会誌, 

27(11), 693-698 (2004) 

4) 神奈川県: クリプトスポリジウム等実態調査 

< http://www.pref.kanagawa.jp/osirase/ 

seikatueisei/kanajin/suidou/kuriputo.html> 

5)  Bedner, M. and Maccrehan, W. A. : Transformation 

of acetaminophen by chlorination produces the 

toxicants 1,4-benzoquinone and N -acetyl-p -

benzoquinone imine, Environ. Sci. Technol., 40, 

516-522 (2006) 

 



神奈川県衛生研究所研究報告 No.37（2007） 

Bull. Kanagawa Ins. of P.H. 

表２ 病原細菌年次別検出状況（A 群溶血性レンサ球

菌咽頭炎・マイコプラズマ肺炎・淋菌感染症）

表１ 病原細菌検出状況（臨床診断別） 

             －2002年～2006年－ 資料 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 神奈川県衛生研究所では，病原微生物の検出情報を「神

奈川県微生物検査情報」として月報，年報で提供してお

り，第１号が1980年8月に発刊された．この情報の2002

年～2006年の5年間のデータから病原微生物の検出動向

を分析した． 

病原細菌の検出に対しては，食品を媒介とした食中毒

及び有症苦情の発生事例，感染症発生動向調査における

病原体定点医療機関（小児科定点，インフルエンザ定点，

眼科定点，基幹定点）から提供された検査材料および依

頼検査からの検査検体が対象である．ウイルス，リケッ

チアの検出に対しては，病原体定点医療機関から提供さ

れた検査材料が主な対象であるが，その他食中毒及び感

染症としての集団発生事例も含まれる． 

表1に2002年～2006年の5年間の臨床診断別の病原細

菌累積データを示した．病原細菌の検出は，食中毒や有

症苦情のように食品を媒介とする事例からが最も多く，

次いで感染性胃腸炎，腸管出血性大腸菌感染症の順で

あった．希少例として2006年にジフテリア様症状を呈し

た患者から県内で初めてコリネバクテリウム・ウルセラ

ンスが1件検出された
１）

．なお，国内においても検出は5

例目であった
２）

．依頼検査においては腸管出血性大腸菌

（EHEC），EHEC 以外の大腸菌，サルモネラ，カンピロ

バクター・ジェジュニが検出され，無症状病原体保有者

の存在が確認された．多種の病原細菌が病因となる疾患

は，感染性胃腸炎及び食中毒，有症苦情などの食品媒介

胃腸炎であった．感染性胃腸炎のうち病原体定点医療機

関からの病原細菌検出状況は，5年間で EHEC が２件， 
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腸管出血性大腸菌(EHEC) 100 2 6 5 113

EHEC以外の大腸菌 79 15 8 1 103

赤痢菌　Ｄ群 5 5

サルモネラ 4 10 6 17 37

腸炎ビブリオ 1 59 12 72

カンピロバクター･ジェジュニ 22 38 35 1 96

カンピロバクター･コリー 5 5

黄色ブドウ球菌 22 2 24

ウエルシュ菌 1 164 7 172

セレウス菌 1 1

A群溶血レンサ球菌 73 73

マイコプラズマ・ニューモニエ 88 88

淋　　菌 49 49

髄膜炎菌 1 1

パラチフス A菌 1 1

O1＆O139以外のコレラ菌 1 1

アエロモナス・キャビエ 1 1

レジオネラ・ニューモフィラ 1 1

コリネバクテリウム・ウルセランス 1 1

計 2 5 1 100 73 108 49 88 1 2 314 77 24 844
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EHEC 以外の大腸菌が75件，サルモネラが４件，カンピ

ロバクター・ジェジュニが22件，ウエルシュ菌が１件で

あった．なお，EHEC 以外の大腸菌4件については集団事

例からの検出であった．カンピロバクター・ジェジュニ

の検出は2002，2003，2004年が各2件，2005年1件，

2006年は，15件と急増を示した． 

 

 

2002年 2003年 2004年 2005年 2006年 計

A群溶血レンサ球菌 13 4 8 9 39 73

マイコプラズマ・ニューモニエ 0 47 4 12 25 88

淋　　菌 37 6 0 0 6 49

 

表２に示すようにＡ群溶血レンサ球菌は５年間で計73

件検出され，特に2006年は大幅に増加し39件であった．

なお，感染症発生動向調査においても報告数が増加して

いた．マイコプラズマ・ニューモニエは5年計で88件検出

され，年次別推移をみると2003年の検出が多く2006年が

それに次いでいた．感染症発生動向調査によると1988年

以前は，4年おきに規則正しく流行していたが，1992年

以降この周期性が崩れ，近年報告数が増加しているが，

その原因はまだ不明であり，さらなる調査研究と病原体

サーベイランスが必要である 

 表３に2002年～2006年の5年間の病原細菌月別累積

データを示した．腸炎ビブリオは8月，9月に，ウエルシュ

菌は３月から６月の間に限局して検出されている．通年

で検出される病原細菌は，大腸菌，サルモネラ，カンピ

ロバクター・ジェジュニ，A 群溶血レンサ球菌であった．

通常，胃腸炎症状を起こす病原細菌は夏季を中心として

検出されるが，腸管出血性大腸菌をはじめとした大腸菌，

サルモネラ，カンピロバクター・ジェジュニは冬季にも 

神奈川県衛生研究所 企画情報部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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表３ 病原細菌検出状況（月別） 

               －2002年～2006年－ 
  

表４ 腸管出血性大腸菌年次別検出状況（対象区分別）

  

表５ 集団感染事例における検出病原体別及び年次別

検出状況（食中毒等） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

検出された．特にカンピロバクター・ジェジュニは，表1

に示すように2002年～2006年では食中毒，有症苦情など

の食品媒介胃腸炎からの検出が主であった． 

腸管出血性大腸菌について，対象区分別及び年次別検

出状況を表4に示す．腸管出血性大腸菌感染症として発生

届が出されたもののうち，2002年，2004年，2006年に

は集団感染事例があり，EHEC が多数検出された．発生

届出に対する調査からも毎年検出され，また，食中毒事

例及び依頼検査からも検出されている．特に2006年は感

染症発生動向調査でも届出数は例年の約２倍弱の報告が

あったが，検出数も5年間で最多となっている． 

食中毒，有症苦情などの食品媒介胃腸炎の集団感染事

例における検出病原体別及び年次別検出状況を表５に示

す．神奈川県域の検出状況は2002年～2006年の傾向とし

てサルモネラは検出数も少なく極端な変化はない．腸炎

ビブリオは2004年，2005年と検出数が多いが2006年は

減少した．また，カンピロバクター・ジェジュニは2004

年，2005年と増加傾向であったが2006年には検出は減少

した．これらは1事例あたりの検査検体数は少ないため厚

生労働省（以下，厚労省）が公表している食中毒の病因

物質別の発生状況推移
３）

と同様の傾向を示したものと考

えられた．2005年，2006年はウエルシュ菌の検出数が多

いが，これは1事例あたりの検査検体数が多かったためで

あり，厚労省公表の発生状況推移とは異なる状況となっ

たものと考えられる．また，ノロウイルスの検出数は

2006年に急増した． 

 

 

 

 

 

 

 

 

1月 2月 3月 4月 5月 6月 7月 8月 9月 10月 11月 12月 合計

腸管出血性大腸菌(EHEC) 1 1 3 4 18 7 17 33 10 1 17 1 11

EHEC以外の大腸菌 10 13 8 7 20 4 5 5 7 5 6 13 10

赤痢菌　Ｄ群 1 1 1 2 5

サルモネラ 3 2 3 1 3 5 4 2 4 1 7 2 3

腸炎ビブリオ 1 44 27 72

カンピロバクター･ジェジュニ 2 1 9 8 4 26 12 8 8 7 11 9

カンピロバクター･コリー 1 4 5

黄色ブドウ球菌 1 4 7 8 4 24

ウエルシュ菌 24 132 1 14 1 172

セレウス菌 1 1

A群溶血レンサ球菌 8 6 8 5 11 25 4 1 2 3 7

マイコプラズマ・ニューモニエ 1 5 36 19 13 11 3 88

淋　　菌 10 3 5 4 3 10 6 3 1 2 2 4

髄膜炎菌 1 1

パラチフス A菌 1 1

O1＆O139以外のコレラ菌 1 1

アエロモナス・キャビエ 1 1

レジオネラ・ニューモフィラ 1 1

コリネバクテリウム・ウルセランス 1 1

計 35 33 60 162 62 99 54 141 80 32 54 32 844

3

3

7

6

3

9

2002年 2003年 2004年 2005年 2006年 計

腸管出血性大腸菌(EHEC) 6 6

毒素原性大腸菌(ETEC) 2 2

サルモネラ 6 1 3 4 2 16

腸炎ビブリオ 3 9 25 31 3 71

カンピロバクター･ジェジュニ 3 18 37 16 7

カンピロバクター･コリー 4 1 5

黄色ブドウ球菌 13 5 6 24

ウエルシュ菌 6 2 23 60 80 171

セレウス菌 1 1

アエロモナス・キャビエ 1 1

ロ　　　タ 13 13

小　型　球　形 13 18 1 3

ノ　　　ロ 102 118 218 157 356 951

4

2

 

表6にウイルスの2002年～2006年の5年間の月別の累

積データ，表7にウイルスの2002年～2006年の5年間の

臨床診断別の累積データを示した．ある程度限局した季

節に検出されるウイルスや通年検出されるウイルスが見

られた．インフルエンザウイルスは，12月～3月に集中的

に検出され，主にインフルエンザ様疾患から検出された．

2005/2006年のインフルエンザシーズンは12月～3月に

A (H1) 型と A (H3) 型が検出され B 型は検出されなかっ

たが，2006年5月，6月にはインフルエンザウイルス B 型 

表６ ウイルス・リケッチア検出状況（月別） 

             －2002年～2006年－ 

　　　　　　　　月
　検出ウイルス

１月 ２月 ３月 ４月 ５月 ６月 ７月 ８月 ９月 10月 11月 12月 計

インフルエンザ　ＡＨ１ 33 47 9 6 95
インフルエンザ　ＡＨ３ 327 183 27 1 25 563
インフルエンザ　Ｂ 30 94 18 2 1 145
パラインフルエンザ　１ 1 1 2
パラインフルエンザ　２ 1 1
パラインフルエンザ　３ 1 1
Ｒ　　Ｓ 1 2 3 6
ポリオ　３ 1 1 2
コクサッキー　Ａ２ 1 3 4
コクサッキー　Ａ４ 4 19 14 2 1 40
コクサッキー　Ａ５ 1 1 2 1 5
コクサッキー　Ａ６ 2 13 18 33
コクサッキー　Ａ８ 1 1
コクサッキー　Ａ９ 1 1 2
コクサッキー　Ａ１０ 1 6 3 2 1 13
コクサッキー　Ａ１２ 8 2 1 11
コクサッキー　Ａ１４ 1 1 2
コクサッキー　Ａ１６ 4 2 1 2 21 20 17 11 7 5 2 92
コクサッキー　Ｂ１ 1 4 1 6
コクサッキー　Ｂ２ 3 1 1 5
コクサッキー　Ｂ３ 1 1
コクサッキー  Ｂ４ 1 1 2
コクサッキー  Ｂ５ 2 1 1 4
エコー　３ 2 1 3
エコー　６ 2 1 1 4
エコー　１１ 1 1 2
エコー　１３ 1 2 13 1 17
エコー　１４ 1 1
エコー　１８ 2 1 1 4 2 4 14
エコー　３０ 1 1 1 3
エンテロ　７１ 1 2 1 9 7 2 2 2 26
パレコー　１ 1 1
ムンプス 2 4 6 10 2 3 3 1 1 32
アデノ　１ 1 1 1 3
アデノ　２ 2 1 1 2 6
アデノ　３ 4 3 2 4 4 4 7 1 2 2 4 37
アデノ　４ 2 1 1 1 5
アデノ　５ 1 3 4
アデノ　６ 1 1
アデノ　４０／４１ 3 2 5
アデノ（型未決定） 1 1 1 3
単純ヘルペス　１ 3 2 1 1 1 3 3 2 16
ロ　　　タ 1 2 46 9 13 2 73
小　型　球　形 3 8 8 1 7 9 36
ノーウォーク 3 28 24 32 2 37 126
ノ　　　ロ 244 66 110 63 23 9 3 38 232 441 1229
サ　　 ポ 32 4 36
デ　ン　グ 1 1
未　同　定 2 2 4
ｵﾘｴﾝﾁｱ 　ﾂﾂｶﾞﾑｼ 2 14 1 17
合　　　計 650 438 224 119 96 95 113 65 25 103 271 542 2741

2002年 2003年 2004年 2005年 2006年 計

腸管出血性大腸菌感染症

集団感染事例 13 17 14 44

届出に対する調査 3 3 8 18 24 56

感染性胃腸炎 1 1 2

食中毒等 6 6

依頼検査 1 1 3 5

計 17 5 26 21 44 113
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が検出された．また，8月検出の1件は南半球への海外渡

航者からであり，南半球は7月～10月頃が流行期であった

ためである．ウイルスの検出傾向をみると，Ａ群コクサッ

キーウイルスは6月，7月をピークとして5月～11月に検

出され，手足口病，ヘルパンギーナから主に検出された．

Ｂ群コクサッキーウイルス及びエコーウイルスは7月，8

月をピークとして主として4月～11月に検出され，主に無

菌性髄膜炎から検出された．また，アデノウイルスは多

種の血清型があり疾患により検出される血清型が知られ

ている
4)

が，県域では血清型別の検出数は少ないが，アデ

ノウイルスとしては表6に見られるように季節的な限局

はなく年間にわたり検出されている．アデノウイルスの

うち特にアデノウイルス3型は通年にわたって検出され

たが，主に咽頭結膜熱から，他にはヘルパンギーナ，イ

ンフルエンザ様から検出された．このように上気道炎な

どの呼吸器疾患を起こす型，下気道炎（肺炎を含む），結 

膜炎を起こす型などが知られている．ノロウイルス検出

のピークは12月であるが，夏季を除き通年検出される傾

向が見られた．ロタウイルスは，3月をピークとして12

月～5月に検出された．インフルエンザ様，手足口病，ヘ

ルパンギーナ，咽頭結膜熱，感染性胃腸炎などの疾患と

ウイルスが検出された時期を重ねあわせると，その検出

ピークは感染症発生動向調査による流行とほぼ同じ時期

と重なっていた．手足口病の主な起因ウイルスであるコ

クサッキーウイルスＡ16型は年間を通じて検出されてお

り，手足口病及びヘルパンギーナのみからの検出であっ

た．手足口病及びヘルパンギーナの両疾患の日本の流行

発生は初夏から初秋
5）

といわれているが，この県域の検出

状況により，季節外の発生が裏付けられた．表7に示すよ

うに咽頭結膜熱，感染性胃腸炎，手足口病，ヘルパンギー

ナ，インフルエンザ様疾患，無菌性髄膜炎から多種の血

清型が多種の疾患から検出された． 

長期間の検出の動向を解析しておくことは重要であ

り，これからも引き続きデータ収集に努めていきたい． 
表７ ウイルス・リケッチア検出状況（臨床診断別） 

              －2002年～2006年－ 
（平成19年７月20日受理） 
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フ
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エ
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ザ
様

無

菌

性

髄
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炎

食

中

毒

そ

の

他

合

計
インフルエンザ　ＡＨ１ 95 95
インフルエンザ　ＡＨ３ 2 561 563
インフルエンザ　Ｂ 145 145

パラインフルエンザ　１ 2 2
パラインフルエンザ　２ 1 1
パラインフルエンザ　３ 1 1

Ｒ　　Ｓ 1 3 2 6
ポリオ　３ 2 2
コクサッキー　Ａ２ 4 4

コクサッキー　Ａ４ 4 36 40
コクサッキー　Ａ５ 2 3 5
コクサッキー　Ａ６ 11 22 33

コクサッキー　Ａ８ 1 1
コクサッキー　Ａ９ 1 1 2
コクサッキー　Ａ１０ 13 13

コクサッキー　Ａ１２ 11 11
コクサッキー　Ａ１４ 2 2
コクサッキー　Ａ１６ 88 4 92

コクサッキー　Ｂ１ 1 1 4 6
コクサッキー　Ｂ２ 1 2 2 5
コクサッキー　Ｂ３ 1 1

コクサッキー  Ｂ４ 1 1 2
コクサッキー  Ｂ５ 2 2 4
エコー　３ 2 1 3

エコー　６ 4 4
エコー　１１ 2 2
エコー　１３ 1 1 14 1 17

エコー　１４ 1 1
エコー　１８ 7 7 14
エコー　３０ 3 3

エンテロ　７１ 25 1 26
パレコー　１ 1 1
ムンプス 25 1 6 32

アデノ　１ 1 1 1 3
アデノ　２ 3 1 1 1 6
アデノ　３ 22 4 4 7 37

アデノ　４ 3 2 5
アデノ　５ 2 1 1 4
アデノ　６ 1 1
アデノ　４０／４１ 5 5

アデノ（型未決定） 2 1 3
単純ヘルペス　１ 4 6 3 3 16
ロ　　　タ 60 13 73

小　型　球　形 4 32 36
ノーウォーク 24 102 126
ノ　　　ロ 380 849 1229

サ　　 ポ 36 36
デ　ン　グ 1 1
未　同　定 1 1 2 4

ｵﾘｴﾝﾁｱ 　ﾂﾂｶﾞﾑｼ 17 17
合　　　計 17 1 4 1 31 511 147 109 28 823 49 996 24 2741
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表１ 18年度 EHEC 菌株受領状況 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

施  設 菌株数 

神奈川県域保健福祉事務所  
     茅ヶ崎  
     平 塚      
     鎌 倉  
     厚 木  
     大 和  
     小田原  
     足柄上  
     秦 野  

14   
11   
4 
10   
4  
6   
1  
1   

   県食肉衛生検査所（ウシ由来） 3 
藤 沢 市 30  
横 浜 市 1  
川 崎 市 3  
相模原 市 4  
東 京 都 2  

計 94  

神奈川県における腸管出血性大腸菌
の検出状況（平成 18 年度） 

 

腸管出血性大腸菌（enterohemorrhagic Escherichia 

coli：EHEC）は平成11年4月に施行された「感染症の予

防および感染症の患者に対する医療に関する法律」（以

下感染症法）で三類感染症に分類され，医師により EHEC

の患者と診断された場合には，各医療機関は直ちに所轄

の保健所に報告する．これを受けて，保健所は分離され

た菌株をそれぞれの地方衛生研究所（地研）に送付して

いる．地研は集められた菌株について生化学的性状，血

清型，毒素型等を確認したのち，厚生省生活衛生局食品

健康課長通知（平成8年6月19日付衛食第160号）により

国立感染症研究所（感染研）細菌第一部に送付している．

全国から送付された菌株について感染研は，分子疫学的

調査の手法としてパルスフィールド・ゲル電気泳動

（PFGE）解析を実施して感染症の大規模化，散発的集団

発生（diffuse outbreak：一見散発事例の多発に見える

が，実は同じ原因で起こっている集団事例）の検出と抑

止に力を注いでおり，また，感染研で得られた結果はそ

れぞれの地研に還元されている． 

当所においても，地域における感染拡大の予防のため，

送付された EHEC 菌株が，同時期に同一の血清型で同一

の毒素型を産生する菌株が3株以上確認された場合には

関連部署と連絡をとり，同一感染源をもつ菌による集団

感染が発生していないかどうかを調べるために，PFGE

解析を実施した．また，食中毒の際に保健所により行わ

れる原因食品等の疫学調査から同一の原因による感染で

あると推測された場合についても必要に応じて PFGE 解

析を行った． 

石原ともえ，伊東久美子，黒木俊郎 
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Tomoe ISHIHARA, Kumiko ITOH 
and Toshiro KUROKI 

神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 

 

表1には，平成18年度の菌株受領状況を示した．内訳と

しては，横浜市，川崎市，横須賀市，相模原市および藤

沢市をのぞく神奈川県内（県域）の医療機関や保健福祉

事務所から当所に送付された51株，食肉衛生検査所から

送付されたウシ由来3株，藤沢市分離30株および広域の事

例に関連して他の自治体から分与された10株の計94株

であった． 

つぎに，表2に，県域と藤沢市分離の EHEC 81株を分

離月別に示した．7月と8月に多く，9月はやや少ないもの

の，10月および11月も多いままで推移している．12月か

ら2月は菌株の分離はなかったが3月に1株分離された．

81株の内訳は、O157（VT1&2）がもっとも多く39株，

O157（VT2）は18株、O26（VT1）は23株，また，O

血清型別不能 OUT（VT1）が1株であった． 

集団発生事例としては8月から9月にかけて茅ヶ崎・平

塚における O157（VT1&2）10株による原因不明の感染

事例
1)
（事例1）があった．この事例は，当初，家族によ 

 
表２ EHEC の月別血清型と毒素型 (81株) 

月 O157(VT1&2) O157(VT2) O26(VT1) OUT(VT1) 計

4 2      2

5  1 5  6

6 1  2  3

7 11 3  1 15

8 15 4 1  20

9 3 1   4

10 3 9   12

11 3  15  18

12     

1     

2     

3 1      1

計 39 18 23 1 81

－68－ 
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る散発事例と考えられていたが，同時期に同じ地域にお

いてこの事例と同一の毒素型を示す O157が相次いで分

離されたことから，PFGE 解析を用いた分子疫学調査を

実施した結果，関連の認められない4株の PFGE パター

ンが2家族6人のパターンと一致したことから散発的集団

発生事例であることが推察された．この事例では，感染

拡大の懸念があったことから近隣の地研に PFGE 画像を

電子メールで送付（電送）し，また，川崎市および相模

原市から菌株を分与頂き PFGE 法による解析を実施し

た．この結果，他の自治体においては同一のパターンを

示す菌株は認められなかった．9月末から10月にかけて藤

沢市保健所管内の飲食店で発生した O157（VT2）13株

の事例
2)
(事例2)は，他の自治体（東京都2株および横浜市

1株）でも同一店を利用した患者が発生した．このため

PFGE 画像を電送して比較し，パターンが一致したこと

から，自治体をこえた集団事例であったことが確認され

た．図1にこの2事例関連の菌株の PFGE パターンを示し

た．レーン1～5は事例1，レーン6～10は事例2のパター

ンである．レーン No.2でバンドが1本異なるが，レーン

No.1の初発者と同じ家族であることから同一の感染源で

あったと推察できた．事例2ではすべての菌株で一致した

パターンであった． 

実施した．この結果，3剤（ABPC・SM・TC）耐性1件3

株，2剤（ABPC・SM および ABPC・TC）耐性2件各1

株，単剤（ABPC，SM，TC）耐性3件各1株で，27件か

ら分離された49株が供試した11薬剤に感受性であった． 

 

 
表３ EHECＯ157の薬剤耐性パターン（33件） 

耐性数    耐性パターン     件数  菌株数 

 

３ 剤 ABPC SM ST 1 3 
２ 剤 ABPC SM   1 1 

 ABPC    TC 1 1 

単 剤 ABPC    1 1 
  SM 1 1 

  TC 1 1 

 
感受性 27 49 

 

計 33 57 

 

一方，O26では8件から分離された23株中 FOM 耐性1

件1株と SM 耐性1件15株であった。なお，SM に耐性を

示した15株すべてが FOM で中間値（感受性・耐性のど

ちらともいえないが、薬剤の種類によっては臨床的に使

用が可能な値）を示した． 

今回，散発と考えられた事例が散発的集団発生と推察

されたことおよび飲食店における食中毒事例で自治体を

こえた電送による PFGE 結果を比較することで事件の拡

大予防に迅速に対応することが可能であったことから， 

PFGE 法を用いた分子疫学的解析の重要性が改めて確認

された．今後も，迅速な対応による感染拡大防止に尽力

していきたい． 

また，11月に藤沢市内幼稚園で原因不明の O26(VT1) 

15株の事例
3)

があった．  

O157の薬剤感受性試験は33件から分離された57株に

ついて，アミノベンジルペニシリン (ABPC)，セフォタキ

シム(CTX)，クロラムフェニコール (CP)，ホスホマイシ

ン (FOM)，ゲンタマイシン (GM)，カナマイシン (KM)，

ナリジクス酸 (NA)，シプロフロキサシン (CPFX)，スト

レプトマイシン (SM)，スルフイソキサゾール・トリメト

プリム合剤 (ST) およびテトラサイクリン (TC) の11薬剤

について CLSI（米国臨床検査標準化協会）法に準拠して 

 最後に，ご協力を頂きました各医療機関，医療検査機

関，衛生研究所各分室および菌株搬入にご尽力いただき

ました各保健福祉事務所，県生活衛生課および健康増進

課，藤沢市保健所の方々，また，菌株分与にご協力いた

だきました東京都健康安全研究センター，横浜市衛生研

究所，川崎市衛生研究所および相模原市衛生試験所の

方々に深謝いたします． 

図１ 食中毒事例の PFGE パターン 

１～５：事例 1：Ｏ157(VT1&2)による散発的集団発生事例 

６～10：事例２：Ｏ157(VT2)による自治体をこえた集団事例 

Ｍ：マーカー：Salmonella Braenderup 

Ｍ  １  ２  ３  ４  ５  Ｍ  ６  ７  ８  ９  10  Ｍ 

（平成19年７月20日受理） 
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カンピロバクター（Campylobacter jejuni/coli ）はヒ

トの下痢症の起因菌とされ，小児散発性下痢症患者から

高頻度に検出される．また，近年では本菌による腸炎を

主症状とする食中毒事例が増加する傾向にあり，鶏肉，

生乳，飲料水などが原因食品とされている．
１,２）

このカン

ピロバクター腸炎の主な起因菌はC. jejuni であるが， 

C. coli もまれに報告
１）

されている．
 

神奈川県は感染症発生動向調査事業において、県域の

小児科定点医療機関で感染性胃腸炎と診断された下痢症

患者便の腸管系病原菌検査を実施している．平成18年4

月から平成19年3月にかけて小児科定点医療機関で感染

性胃腸炎と診断され当所に病原体検査を依頼された散発

性下痢症患者便は189検体であった．このうち，14検体

からC. jejuni を，1検体からC. coli を検出した． 

著者らは県域のカンピロバクターによる感染症の全体

像を把握していく目的で，散発性下痢症患者便から分離

した菌株について，血清型（C. jejuni について実施），薬

剤感受性試験およびパルスフィールドゲル電気泳動（以

下PFGE）を実施したのでその結果を報告する． 

カンピロバクターの分離同定は常法
２）

に準じて行い，

C. jejuni とC. coli の鑑別性状である馬尿酸加水分解試

験で弱陽性および陰性の菌株については，Lintonら
３）

の

報告したPCR法により菌種を確認した． 

カンピロバクターは検査総数189検体中15検体から検

出されたが，このうち1検体は保存できなかった．今回は

C. jejuni が検出された13検体とC. coli が検出された1

検体の合計14検体から分離した50株について以下の検

査を実施した． 

C. jejuni の血清型別は市販の血清（デンカ生研）を用

い て Penner の 型 別 を 行 っ た ． 薬 剤 感 受 性 試 験 は

Sensi-Disk（BBL）を用い一濃度ディスク法により実施

した．使用薬剤はストレプトマイシン（SM），カナマイシ

ン（KM），アンピシリン（ABPC），クロラムフェニコー

ル（CP），スルファメトキタゾール/トリメトプリム（ST），

テトラサイクリン（TC），オフロキサシン（OFLX），ナ

リジクス酸（NA），エリスロマイシン（EM），ホスホマ

イシン（FOM）の10薬剤とした．PFGEは制限酵素Sma

Ⅰを用いて，電圧6V/cm，パルスタイム6.8秒から38.4

秒，バッファー温度14℃，泳動時間19時間の条件で行っ

た． 

県域の散発性下痢症患者から分離さ
れたカンピロバクターの性状 

（平成18年度） 
 

伊東久美子，石原ともえ，黒木俊郎 

 

Characteristics of Campylobacter 
isolated from patients with sporadic 

diarrhea in Kanagawa Prefecture
（2006） 

 

Kumiko ITOH, Tomoe ISHIHARA 
and Toshiro KUROKI 

神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ 散発性下痢症患者便の月別検体数とカンピロ

バクター検出数 

 

図１に平成18年度の県域の散発性下痢症患者便の月別

検体数とカンピロバクターの検出数を示した．カンピロ

バクターは年間を通して検出された．6月から９月にかけ

ては毎月検出され，6月は15検体中4検体（26.7%）から，

7月と8月が共に9検体中2検体（22.2%），9月が9検体中1

検体（11.1％）から検出された． 

カンピロバクターが検出された患者の年齢層は1歳代

から50歳代に及び，10歳未満が5検体で一番多く，次に

30歳代4検体，10歳代3検体，40歳代2検体，50歳代１検

体の順であった． 

表にカンピロバクターの血清型別と薬剤感受性試験の

結果を示した．C. jejuni 血清型はPennerのD群が5検体

から検出され最も多く，次にC群の2検体であった．その

他A, B, F, G, L, O群が各1検体であり，合計８種類の血清

型であった． 

 薬剤感受性試験は，1剤以上の薬剤に耐性を示した菌株

はC. jejuni では11検体，またC. coli では1検体の合計12

検体（86%）から分離された．その耐性型は，ST単剤耐

性が最も多く7検体，次いでST，TCとST，FOMの2剤耐 

－70－ 
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血清型 A A B C C D D D D D F G  L O  NT 

M  1  2  3  4  5  6  7  8  9  10  11  12  13  14  15  M 表 カンピロバクターの血清型と薬剤感受性試験   

  

  

  

  

  

  

  

  ST：スルファメトキタゾール/トリメトプリム，TC：テトラサイクリン，

ABPC：アンピシリン，FOM：ホスホマイシン 

NT：試験せず 
  

  

性が各2検体，STとABPCが１検体であった．ST耐性株

は薬剤に耐性を示した12検体全てから分離された．一方，

試験薬剤10種類全部に感受性を示したC. jejuni の菌株

は2検体（14%）から分離された． 

 

 
図２ 分離菌株の血清型と PFGE パターン（sma Ⅰ処理）

M   ：マーカー Salmonella Braenderup H9812  

 

 現在何らかの細菌性の胃腸炎が疑われた場合には

ニューキノロン剤が用いられることが一般的であり，近

年その薬剤に耐性を示すC. jejuni が増加している．また，

カンピロバクター腸炎の主要な治療薬であるEMに対し

ても耐性菌が確認されている
１）

．カンピロバクター・リ

ファレンスセンターによると，C. jejuni におけるNAと

OFLX等のニューキノロン剤に対する年次別耐性率は30

～40％で推移しているものの，やや増加傾向を示し，ま

たEMに対する耐性率は1～3％であり，ほとんど変動が見

られていない
１）

．今回の結果ではNAとEM，およびOFLX

の耐性菌は認められなかった． 

 

１～15 ：分離菌株 No.（1～14：C. jejuni，15：C. coli） 

 ：同一検体を示す ( 1  2  で 2 はバンドの位置が１カ所異

なる) 

 NT  ：試験せず 

 

から分離された菌株の性状を分析することより，どのよ

うな疫学的特徴を有するかを明らかにすることは，これ

ら事例間の関連性を推測し，その発生要因や感染経路を

追求していく上で，有益な基礎データになると考える．

カンピロバクターの菌種，血清型，薬剤感受性試験は全

体を把握する疫学マーカーとして有用であり，また薬剤

感受性を把握しておくことは，患者治療時の抗生物質を

選択する際にも重要である．近年ではPFGE法など遺伝子

解析の手法が試みられ，種々の疫学マーカーと組み合わ

せて互いに検証することで，より詳細な疫学解析が可能

になってきている．著者らは今後もこれらの基礎データ

を積み重ね，感染予防対策のために，その結果を県民や

医療機関への的確な情報提供に努めていきたい． 

PFGEのパターンはC. jejuni 血清型A群の1検体から

分離された4株のうち１株はバンドの位置が1カ所異なっ

ていたが，同一検体からの分離菌株はほぼ同じパターン

を示した．図２にカンピロバクターが検出された14検体

の代表分離株15株（菌株No.1,2は同一検体から分離）の

PFGEパターンを示した．5検体から分離されたC. jejuni 

血清型D群のうち，分離菌株No.6と7，およびNo.8と9は

相互に同一のパターンを示し，C. jejuni 血清型D群は3

種類のパターンに分類された．C. jejuni 血清型D群以外

の血清型A, B, C, F, G, L, OおよびC. coli はそれぞれに異

なったパターンを示した．C. jejuni 血清型D群で同一の

パターンを示した分離菌株No.6と7の薬剤感受性試験は

共にSTとFOXの2剤耐性で，No.8と9の薬剤感受性試験

は共にSTの1剤耐性で薬剤の耐性型も同一であった．これ

らの株が由来する4検体の検体採取時期は異なっており，

共通の汚染源等の疫学的背景は明らかにできなかった． 

最後に，本調査にご協力いただきました感染症発生動

向調査の小児科定点医療機関および県健康増進課の方々

に深謝いたします． 

（平成19年７月20日受理） 
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食中毒事例では喫食状況等の聞き取り調査から原因食

品の推定が可能であるが，個々の事例からほとんど聞き

取り調査のできない散発事例では汚染源をさぐる明確な

関係を見出すことは難しい．しかし，散発性下痢症患者 
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我々は胃腸炎の集団発生時にその感染拡大を防止する

ため，原因ウイルスや感染源の早期解明を目的とした検

査および調査を実施している．平成18年4月から平成19

年3月に県域保健所から検査依頼があった胃腸炎の集団

発生は98事例で，検体数は便および吐物1,241検体，食品

64検体,ふきとり13検体の1,318検体であった．平成17年

度の検体数が625検体であったのに対し約2倍に増加し

た．検査方法については，ノロウイルスは定量PCR，サ

ポウイルスは逆転写PCR，A群ロタウイルスとアデノウイ

ルスはイムノクロマトを用いた．また原因ウイルスを広

く迅速に検索するため，有症者の検体を中心に電子顕微

鏡観察を行った．その結果，75事例の便および吐物467

検体からウイルスが検出されたが，食品およびふきとり

からは検出されなかった．75事例のうち，ノロウイルス

が74事例から，小型球形ウイルスが1事例から検出され

た.ノロウイルスが検出された事例の内訳は,食中毒と判定

されたものが10事例，感染性胃腸炎と判定されたものが

14事例，有症苦情が16事例，他の自治体からの関連調査

が34事例であった．小型球形ウイルスが検出された1事例

は他の自治体からの関連調査であった． 

 

神奈川県におけるウイルス性 
胃腸炎の集団発生状況 

（平成18年度） 
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Occurrence of viral gastroenteritis in 
Kanagawa Prefecture 

（April, 2006-March, 2007） 
 

Kayoko MIYAHARA, Miki HARADA 
Takashi KATAYAMA and Yumiko FURUYA 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ウイルスによる胃腸炎の集団発生は，主に食品を介す

る食中毒やヒトからヒトへ伝播する感染性胃腸炎として

冬季を中心に起きている．その原因ウイルスには，ノロ

ウイルスをはじめサポウイルス，ロタウイルス，アデノ

ウイルスなどがある．例年，胃腸炎を起こす原因ウイル

スを検索するために，県域の定点医療機関より搬入され

た感染性胃腸炎患者便について病原体検査を行ってい

る．その結果，今年度はノロウイルスの検出数が例年に

比べ1ヶ月ほど早い11月から増加をはじめ，ピーク時の

12月には前年度同月の2.5倍となった（図1）．またこの

時期，新聞やテレビでノロウイルスによる胃腸炎の集団

発生が多く報道されるようになり，ノロウイルスが全国

的にも流行していた． 

食中毒10事例において検出されたノロウイルス遺伝子

は，事例9の患者便1検体がgenogroupⅠとgenogroupⅡ

の混合で，それ以外は全てgenogroupⅡであった（表1）． 

genogroupⅠとgenogroupⅡが混合して検出される場

合は魚介類の生食を原因とすることが多いが，事例9の患

者1名についての摂食状況は不明であった．この事例にお

ける他の陽性患者便39検体からはgenogroupⅡのみが

検出されたことから，genogroupⅠとgenogroupⅡが検

出された患者1名は，この集団発生との関連は少ないと考

えられた. また，定量PCRと同時に行った患者便の電子顕

微鏡観察では，8事例の35検体から小型球形ウイルス粒子

が検出され，これらの粒子はノロウイルスであると確定

された． 
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食中毒事例は，定点医療機関からの病原体検査結果と

同様に11月に多く発生していた．また原因食品や調理施

設の汚染場所を調べるため，事例2，3，5，10について

は食品およびふきとりの検査を行ったがノロウイルスは

検出されず，原因食品および汚染場所の特定はできな

かった．一方，事例9では調理従事者便31検体中の約3割

から，また他の事例においても複数の調理従事者からノ

ロウイルスが検出され，調理従事者による汚染の拡大が

食中毒の原因のひとつであると考えられた．  

 

図１ 定点医療機関より搬入された胃腸炎患者便

からのノロウイルス検出状況 さらに今回ノロウイルスが検出された12名（検出例A

～L）について，ノロウイルスが便中に排泄される期間を

調べる目的で，継続的に検査を行った（表2）．経過日数

は初回の検出日を基準とし，約2週間後に1回，その後約 

神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087 茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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  表１ 平成18年度食中毒事例 

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

1週間ごとに検査を行った．検出例Kについては2週間後

の検体が得られず，3週間後の検査ではノロウイルスが検

出されなかったため，排泄されていた期間を確認するこ

とができなかった．その他の11名について2週間（10～

14日）後に行った検査では，6名からノロウイルスが検出

された．さらに3週間（17～20日）後の検査でも, 前回ノ

ロウイルスが検出された6名中2名から検出された．この

検出例DとHの2名については，4週間（26，28日）後の

検査においても検出が続き，Dは36日後，Hは39日後の

検査でノロウイルスは検出されなくなった．今回は検査

対象が少ないものの，4週間もの長期間にわたり便中にノ

ロウイルスが排泄される場合があることが確認された．

以上の結果より，食中毒予防の観点から調理従事者は，

一度ノロウイルスが体内に入ると長期間ウイルスが排泄

される可能性があることを認識して，自己の健康管理お

よび手洗いの励行や調理用手袋着用など，さらなる注意

が必要であると考えられた． 

 表２ 経過日数による便中ノロウイルス遺伝子の

検出状況  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

感染性胃腸炎の発生施設は，高齢者施設が8事例で最も

多く，小学校が2事例，病院,宿泊施設，保育園，幼稚園が

それぞれ1事例であった．感染性胃腸炎が疑われた場合に

は施設内の感染拡大を防ぐために，発症者だけではなく

施設職員等を含む広い範囲で検査を行った．今年度は高

齢者施設での発生が多く認められたが，そのうちの事例

11では，利用者10名中10名，症状のある職員7名中6名，

さらに症状のない職員3名中1名からノロウイルスが検出

された．また発症者数が多い事例6においても，園児だけ

でなく職員も発症し，症状のない職員15名中6名からノロ 

感染性胃腸炎14事例において検出されたノロウイルス

遺伝子は，全てgenogroupⅡであった（表3）．また定量

PCRと同時に行った発症者便の電子顕微鏡観察では，13

事例の37検体から小型球形ウイルス粒子が検出され，こ

れらの粒子はノロウイルスであると確定された． 
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  表３ 平成18年度感染性胃腸炎事例 

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

ウイルスが検出された．高齢者施設や保育園などの職員

は，発症者の便や吐物の処理を行うため感染する危険性

が高い．また聞き取り調査で症状がないとする職員から

もノロウイルスが検出されたことから，このような施設

で働いている職員は汚染を広め二次感染を引き起こす可

能性があると考えられた．よって施設内でノロウイルス

による胃腸炎が発生した場合は，発症者のみならず症状

のない職員等を含む施設全体の感染状況を早期に把握し

対応することが，汚染拡大防止のために重要であると考

えられた． 

域においてもウイルス性胃腸炎の集団発生は，全てノロ

ウイルスを原因とするものであった．ノロウイルスによ

る胃腸炎の集団発生は毎年増加し，今後も今シーズンの

ような大流行が起こる可能性が懸念される．集団発生時

には速やかに原因ウイルスを検出し感染の拡大を防止す

るとともに，集団発生を予防するために感染源および感

染経路の解明が重要であると考えられた． 

 最後に，衛生研究所への検体搬入や情報提供にご尽力

いただいた各保健福祉事務所，県生活衛生課および健康

増進課の方々に深謝いたします． 

今年度は全国的なノロウイルスの大流行があり，県 （平成19年７月20日受理） 
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  感染症予測監視事業の一環として，感染性胃腸炎の原

因ウイルスの動向を把握する目的で，県域の小児科定点

医療機関から得られた感染性胃腸炎患者の検体から原因

ウイルスの検索を行っている．一般的にウイルスを原因

とする感染性胃腸炎は主に冬期の前半を中心に流行がみ

られるノロウイルス（図1-1）による乳幼児から学童の

胃腸炎と，冬期の後半を中心に流行がみられるロタウイ

ルス（主にA群：図1-2）による乳幼児の胃腸炎が良く知

られている．県域ではこれらのウイルスの他にアデノウ

イルス（図1-3）やサポウイルス（図1-4）による胃腸炎

も見られている．さらに，県域において平成16年には

10月に一ヶ所の幼稚園でノロウイルスによる感染性胃腸

炎の集団発生が確認された．また平成17年には5月に

二ヶ所の学校でサポウイルス，一ヶ所の学校でC群ロタ

ウイルス，一ヶ所の老人福祉施設でＡ群ロタウイルスに

よる感染性胃腸炎の集団発生が，さらに6月に一ヶ所の 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

資料 

 
感染性胃腸炎患者からの原因ウイル

ス検出状況（平成18年度） 
 

片山 丘，宮原香代子，古屋由美子 

 

Surveillance of Viral Gastroenteritis in 
Kanagawa Prefecture  

(April, 2006〜March, 2007) 
 

Takashi KATAYAMA, Kayoko MIYAHARA 
and Yumiko FURUYA 

 

 図 1 平成 18 年度に検出されたウイルスの電顕像 

神奈川県衛生研究所 微生物部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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学校でノロウイルスによる感染性胃腸炎の集団発生が確

認された．そこで，感染性胃腸炎の原因ウイルスの動向 

（表1）．検出されたノロウイルスのgenogroupをみる

と，71検体のうち69検体がgenogroupⅡ，2検体が

genogroupⅠであった．また同一の検体からノロウイル

スとA群ロタウイルスの2種類のウイルスが検出された

ものが1例あった． 

を探るため，小児科定点を受診し感染性胃腸炎と診断さ

れた患者について，その時期・年齢に関わらず原因ウイ

ルスの検索を行った． 

 平成18年4月から平成19年3月に感染性胃腸炎と診断

された患者の便186検体を用いた．ウイルスの検出はノ

ロウイルス，A群ロタウイルス，アデノウイルスおよび

サポウイルスを対象とした．ノロウイルスには定量

PCR，A群ロタウイルスおよびアデノウイルスにはラ

ピッドテスタロタ−アデノ（Orion Diagnostica社製），

サポウイルスにはPCRを用いた．また電子顕微鏡による

ウイルス検索も併せて行った． 

 患者の年齢を6歳以下，6歳から12歳，13歳から22

歳，23歳から64歳および65歳以上に分け，ウイルスの

検出状況を年齢別にみると，A群ロタウイルスとアデノ

ウイルスは6歳以下からの検出数が多く，僅かながら23

歳以上からも検出されている（表1）．ノロウイルスは全

ての年齢層で検出された．サポウイルスはノロウイルス

と同様に低年齢層に次いで，23歳から64歳からも検出

されている．またノロウイルス以外のウイルスは，13歳

から22歳では検出されなかった．  検査の結果，186検体中106検体から感染性胃腸炎の

原因ウイルスが検出された．検出されたウイルスは，ノ

ロウイルスが71検体，A群ロタウイルスが18検体，アデ

ノウイルスが５検体，サポウイルスが12検体であった 

 月別の検出状況をみると，平成18年4月には昨年度の

流行の最後と思われるA群ロタウイルスが8例検出さ

れ，年間を通じて検出数が少なく散発的に検出されてい 

表 1 年齢別ウイルス検出状況 

表 2 発病月別ウイルス検出状況 
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表３ 家族内および同一患者におけるウイルス検出状況 

るアデノウイルスも1例検出された．5月にはノロウイル

スとサポウイルスが1例ずつ検出された．6月にはアデノ

ウイルスが2例検出され，それ以後，夏期には感染性胃

腸炎からウイルスは検出されなかった．平成18年11月

にノロウイルスが14例，アデノウイルスが1例検出され

ると，それ以降は12月にノロウイルスが24例，サポウ

イルスが4例，A群ロタウイルスが1例，平成19年1月に

ノロウイルスが16例，サポウイルスが2例，A群ロタウ

イルスが1例，アデノウイルスが1例，2月にノロウイル

スが11例，サポウイルスが4例，A群ロタウイルスが2

例，平成19年3月にノロウイルスが5例，サポウイルス

が1例，A群ロタウイルスが6例と多数検出されている

（表2）． 

ウイルス，平成19年2月にノロウイルスの家族内感染

（発病日より子どもから大人への感染）と思われる事

例，2例目は平成18年12月にサポウイルスに感染した患

者が，平成19年2月にノロウイルスに感染した事例，3

例目は同一患者が，ノロウイルスに平成18年12に2回感

染し，更に平成19年3月には，ノロウイルスとA群ロタ

ウイルスの2種類のウイルスが同時に検出された事例で

あった．これらの事例でもわかるように低年齢層の子ど

もは，感染性胃腸炎の原因ウイルスに一シーズンに複数

回感染することや，シーズン毎に異なったウイルスに感

染することが確認され，さらに感染性胃腸炎の原因ウイ

ルスが感染した子どもから大人へと家族内で広まってい

る事例が確認された．各事例ともに検出されたウイルス

の遺伝子等を解析する事により，さらに詳しく症例の解

析が可能となると考えられた． 

 ノロウイルスの流行は平成18年11月から平成19年2月

であり，ノロウイルスのgenogroupⅠは，genogroup 

Ⅱの流行が終盤に近づいてきた平成19年1月と2月に1例

ずつ散発的に検出されている．サポウイルスは一ヶ月遅

れて平成18年12月から平成19年2月であった．A群ロタ

ウイルスは昨年と同様に平成19年も3月からであった．

アデノウイルスは検出数も少なく流行は見られなかった

（表2）．  

 今後も引き続き本調査を継続するにあたり，検査結果

の迅速な還元など情報の提供に努めていきたい． 

 最後になりましたが，検体および患者情報の収集にご

協力いただきました小児科定点医療機関の先生方に深謝

いたします．さらに本事業にご尽力いただきました県健

康増進課の方々に深謝いたします． 

 今年度の調査において興味深い事例が3例見られた

（表3）．1例目は同一家族内で平成18年4月にA群ロタ 

（平成19年７月20日受理） 
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図１ つつが虫患者発生状況 

資料 
する傾向であったが，2000年には一時増加がみられた．

しかし2003年に全国での患者数は402名と減少し，2004

年は313名，2005年は345名，2006年は397名となり，

近年，毎年300名から400名で推移している．神奈川県で

も1990年に112名の患者が報告されたが，その後減少傾

向を示し，1996年，1997年には9名にまで減少した．し

かし1998年より増加傾向に転じ，1999年35名，2000年

42名の患者が報告され，再び2001年7名，2002年4名，

2003年5名と減少した．その後2004年18名，2005年19

名と増加し，2006年は15名であった（図1）． 

 

神奈川県におけるつつが虫病の 
発生状況 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

つつが虫病は秋田県，山形県および新潟県の特定河川流 

域で夏期にアカツツガムシが媒介する古典的な型と，日

本各地で春期や秋期にアカツツガムシ以外のツツガムシ

が媒介する新型が知られているが，1951年をピークに

1960年代後半には全国の患者発生数が一桁になりほぼ

制圧されたと思われていた．しかし1980年代になり各地

で新型つつが虫病患者が再び急増し，1984年には約

1,000名の患者発生に至った．その後患者数は徐々に減少 

（平成18年度） 
 

古屋由美子，片山 丘 

 

Occurrence of Tsutsugamushi 
disease in Kanagawa Prefecture 

（April, 2006-March, 2007） 
 

Yumiko FURUYA and Takashi KATAYAMA 
 

神奈川県衛生研究所 微生物部 
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 神奈川県では，つつが虫病の病原体であるOrientia 

tsutsugamsuhi について，immunofluorescence assay

（IF）による血清抗体検査に加え，polymerase chain 

reaction（PCR）による遺伝子検査および感染株の型別

を行い，医療機関へ迅速に検査結果の報告を行い，医療

現場へ県内の発生状況などの情報還元も行っている． 

 2006年4月から2007年3月（平成18年度）につつが虫

病を疑われた患者は，足柄上保健福祉事務所管内23例，

秦野保健福祉事務所管内1例で合計24例であった．IFによ

る急性期と回復期の血清抗体価の上昇（4倍以上の差）お

よび急性期の抗体検出（IgM抗体価が80倍以上）により

15例がつつが虫病患者と診断された（表1）．急性期の血

液のみの搬入で，抗体が検出されず，判定保留となった4

例は遺伝子も検出されず，つつが虫病患者ではないと判 
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表１ つつが虫病を疑われた患者のIFとPCRによる検査結果 

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

定された．IFで陽性であった15例のうち，PCRでは4例（検

体2006-4，2006-6，2006-9，2006-23）から遺伝子が

検出されたのみであった．その後，遺伝子抽出法や試薬

の検討および使用機器の変更などを試みたところ，さら

に7例から遺伝子が検出され，合計11例となった（表1）． 

このことは試薬の劣化とともに使用機器の老朽化も一因

になりうると思われた． 

株による感染であり，2002年以降と同様であった(表2)． 

またPCRにより遺伝子が検出されなかった4例（検体

2006-2，2006-5，2006-19，2006-22）はIFから感染株

を推定した（表1）．検体2006-2は回復期のKawasaki株

IgM抗体価640倍とIgG抗体価80倍への上昇から，

2006-5も回復期のKawasaki株IgM抗体価とIgG抗体価

の上昇から，検体2006-19は急性期のKawasaki株IgM抗

体価160倍と回復期のIgG抗体価160倍への上昇から

Kawasaki株とした．2006-22は急性期のKuroki株IgM

抗体価10240倍と回復期のIgG抗体価5120倍への上昇か

らKuroki株とした（表1）．検体2006-3は血清抗体価から

Kawasaki株の感染と推察されたが，PCRでは型別されな 

 遺伝子の検出された11例について，PCRによる型別を

行い，神奈川県内で発生しているつつが虫病の感染株に

ついて検索を行った．その結果，検体2006-3は型別でき

なかったが，他の10例はKawasaki株7例（63.6％），

Kuroki株3例（27.3％）となり，その大部分がKawasaki 
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 表２ PCRによる患者感染株  

  

図２ つつが虫病発生地域と感染株 

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

  

かったことから感染株は決定しなかった．このように

PCRにより型別できなかった例では，従来の感染株とは

異なる株の可能性も考えられ，今後詳細な遺伝子解析を

行う必要があると思われた． 

平地での庭仕事や畑，田圃などでの農作業となっており，

日常生活での感染の機会が多かった． 

つつが虫病は適切な薬剤投与により完治する病気で 

あるが，適切な治療が行われないと死亡する例もあり，

早期に確定診断することが重要である．今後も迅速に診

断可能なPCRによる遺伝子検出とIFによる抗体検出を併

用し，つつが虫病の診断をより確実にする必要があると

思われた． 

 これらのつつが虫病と確定診断された患者15名より聞

き取り調査で得られた感染推定場所は，足柄上郡山北町

と南足柄市とその周辺に集中していたが，過去5年間に患

者発生がみられなかった厚木市と箱根町でも発生がみら

れた（図2）．  最後になりましたが，患者情報の収集に御協力いただき

ました各医療機関の先生方に深謝いたします．さらに衛生

研究所への迅速な検体輸送に御尽力いただきました各保

健福祉事務所，県健康増進課の方々に深謝いたします． 

つつが虫病患者の発生時期は10月6名（40％），11月7

名（46.7％），12月2名（13.3％）で10月と11月がおよそ

90％を占めていた．また感染時の行動は，山地の畑での

農作業が多く，次に山地での山菜取りやレジャーなど， （平成19年７月20日受理） 
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 類23検体について検査を行った．結果を表1および2に

示した．すべての検体で不検出であった．  
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食品汚染物質残留実態調査結果 

（平成18年度） 

－動物用医薬品，カビ毒，農薬，重金属等－ 

 

佐藤久美子，赤星 猛，林 孝子，甲斐茂美， 

中村廣志，藤巻照久 

 

On the residual levels of food chemical 
contamination in Kanagawa Prefecture 

（2006） 
  

Kumiko SATO, Takeshi AKABOSHI 
Takako HAYASHI, Shigemi KAI 

Hiroshi NAKAMURA and Teruhisa FUJIMAKI 
 

 

２．輸入香辛料，ナッツ類，穀類のカビ毒（アフラトキシ

ン，デオキシニバレノールおよびパツリン）検査結果   

 県域流通の輸入香辛料およびナッツ類31検体について

アフラトキシン，国産小麦3検体についてデオキシニバ

レノール，輸入りんご果汁6検体についてパツリンの収

去検査を行った．結果を表3に示した．アフラトキシ

ン，デオキシニバレノールはいずれも不検出であった．

濃縮りんご果汁2検体から（いずれも中国製）パツリン

が0.019, 0.038ppm検出された．検出値はいずれも規格

基準（0.050ppm）以内であった．パツリンの暫定耐用

一日摂取量（PTDI）は0.4μg/体重kg/日であり，体重

50kgのヒトが0.038μg/gのパツリンが検出されたりん

ごを食品群別摂取量（果実類）の119.2g
1)
摂取した場

合，パツリンの摂取量はPTDIの22.6％であり，濃縮果

汁はさらに希釈して飲用されるので，安全性には問題な

いと考えられた． 

  我々は，食品の安全性を確保する目的で，残留農薬，

残留動物用医薬品等について残留実態調査を，水銀,有機

スズ化合物等に代表される環境汚染物質について汚染実

態調査を継続して行っている．本報では平成18年度の結

果を報告する． 

３．トータルダイエットスタディによる有機塩素系一日

摂取量調査結果 

 有機塩素系農薬（総BHC, 総DDT, エンドリン, ディ

ルドリン, アルドリン, エンドスルファンおよびヘプタク

ロル）について，食生活を通じて一日に摂取する量を推

計する目的で，残留調査を行った．試料は神奈川県内の

食品をマーケットバスケット方式で購入し調製した．結

果を表4-1および4-2に示した． 

 

１．食肉，魚介類中の動物用医薬品・抗生物質残留検査

結果 

 動物用医薬品・抗生物質の収去検査を平成8年度より

継続して行っている．平成18年度は食肉17検体，魚介 

表 1 食肉中の動物用医薬品・抗生物質残留検査結果 

 

神奈川県衛生研究所 理化学部 

〒253-0087  茅ヶ崎市下町屋 1－3－1 
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表 2 魚介類中の動物用医薬品・抗生物質残留検査結果 

  

  

  

 

 

 

 

 

 

表 3 輸入香辛料，ナッツ類，穀類のカビ毒検査結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表 4-1 トータルダイエットスタディによる有機塩素系農薬一日摂取量調査結果 

－82－ 
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表 4-2 検出された有機塩素系農薬の ADI に対する摂取割合について 

 検出値の濃度範囲（0.5～4.3ppb）は，定量下限に近

い低濃度であり，体重50kgのヒトのADI（一日許容摂取

量）に対する摂取割合は0.004～2.7％であることから，

食品衛生上問題ないと考えられた． 

 

４．海産魚介類の有機スズ化合物の汚染実態調査結果 

 有機スズ化合物は過去に漁網や船底塗料中に使用さ

れ，昭和60年代頃から魚介類の汚染が食品衛生上問題と

されてきた物質である．我々は，昭和60年度より，ビス

トリブチルスズオキシド（TBTO）およびトリフェニル

スズ（TPT），平成6年度以降は，さらに代謝産物である

ジブチルスズ（DBT）を調査項目に加え，アジ，イワ

シ，カマス，サバ，タチウオ等を中心として入手可能な

魚種について継続して調査を行っている．平成18年度は

15検体についてTBTO，TPT，DBTの調査を行った．

結果を表5に示した．15検体中2検体からTBTO（0.013,  

0.014ppm）が，3検体からDBT（0.024～0.035ppm）

が検出された．TPTはすべての検体から検出されなかっ

た．検出値はいずれも定量限界に近い濃度範囲であっ

た． 

 

５．魚介類加工品の総水銀調査結果 

 厚生労働省は平成15年6月に「水銀を含有する魚介類

等の摂食に関する注意事項」を発表し，妊婦を対象に水

銀濃度が高い傾向にあるとされるサメ，カジキ，キンメ

ダイおよびクジラ類
2)
について摂食注意を呼びかけてい

る．魚介類摂取量の約36％は加工品によるものである

が，加工品についての分析報告は少ないことから，平成

16年度から総水銀調査を実施している．結果を表6に示

した． 

 加工食品には水銀の基準は設定されていない．生鮮魚

介類において暫定的規制値（総水銀として0.4ppm）が

定められているが，今回の結果で0.4ppmを超えたもの

はなかった．比較的濃度が高かったのは大型回遊魚のカ

ツオ，マグロ，海底または深海に棲息するカニ，キンメ

ダイ，カサゴ，カレイ，メロ，アンコウを原材料とする

加工品であり，水銀濃度が高いとされる魚介類
2)
であっ

た．加工食品の水銀濃度についても原料の種類による影

響が大きいと考えられた．いずれも昨年度の調査結果
3)

と同様の傾向を示した． 

表 5 海産魚介類の有機スズ化合物の汚染実態調査結果

 

６．イカ及びその加工品の重金属汚染実態調査結果 

 近年，海産物由来の重金属汚染について注目されてい

ることから，県域に流通する生イカ（胴体および内臓）

と加工品（塩辛および乾燥品）のカドミウムおよび鉛の

汚染実態調査を実施した．結果を表7に示した． 

一部の生イカの肝臓でカドミウムの濃度が高かったも

－83－ 
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表 6 魚介類加工品の総水銀調査結果 

 

表 7 イカ及びその加工品の重金属（カドミウム（Cd），鉛（Pb)）汚染実態調査結果 

のも見られたが，検出濃度は水産庁が平成15年に公表し

た調査結果
4)
より低い濃度範囲であり，通常の食生活の中

では食品衛生上問題のない濃度範囲であると考えられた． 

文 献 

1）健康・栄養情報研究会編：平成16年国民健康・栄養

調査報告，第一出版，p.65 

 2) 「魚介類に含まれる水銀の調査結果（まとめ）」 

  なお，本調査は県保健福祉部生活衛生課の事業であ

り，県内保健所の専門監視員の協力により行ったもので

ある． 

薬事・食品衛生審議会食品衛生分科会乳肉水産食品

部会（平成17年8月12日）配布資料 

3）赤星 猛，佐藤久美子，林 孝子，渡邊裕子，甲斐

茂美，藤巻照久，岸 美智子：食品汚染物質残留実

態調査結果（平成16年度，17年度結果），神奈川県

衛生研究所報告，36，56-58  

（平成19年７月20日受理） 

 

4）「水産物に含まれるカドミウムの実態調査結果につ

いて」水産庁，平成15年5月2日プレスリリース 
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肺炎マイコプラズマの分離培養と薬剤感受性試験 

岡崎則男，大屋日登美（神奈川衛研），佐々木次雄（国

立感染研），成田光生（札幌鉄道病院），日本マイコプラ

ズマ学会雑誌，33，60-63（2006） 

 神奈川県内において，患者咽頭スワブを検体とし寒天

平板培地およびメチレンブルー加二層培地を併用して肺

炎マイコプラズマ分離を実施した．1976～2005年までの

2370検体中，分離陽性は559例（23.6％）であった．陽

性数と陽性率が共にピークを示した年は，1980，1984，

1988，1992，1996，1998および2003年で，1990年代

後半からは4年周期性のピークが見られなくなった．肺炎

マイコプラズマ分離株（県外分離株を含む）につき，微

量液体希釈法による薬剤感受性試験を実施した．2000年

に札幌鉄道病院から送付された分離株中にマクロライド

耐性株が初めて検出され，以後2005年までに神奈川県内

外における計140株の分離株中，耐性株が21株（15％）

検出された．従って，国内では2000年以降にマクロライ

ド耐性菌が急増したものと推定される． 

 

HIV感染の診断法 

今井光信，嶋 貴子（神奈川衛研），治療，88，2865- 

2874（2006） 

 わが国のHIV感染者は年々増加を続けており，2005年

の一年間で新たに報告されたHIV感染者数は年間1,000

名を超え，しかもそのおよそ3分の1の感染者はエイズ発

症によりHIV感染が判明した，いわゆる「いきなりエイ

ズ」と言われる感染者である．このため，HIV感染者の

早期発見・早期治療とその感染拡大の防止が，エイズ対

策の緊急課題の一つとなっている．近年，迅速検査キッ

トの開発により，保健所やクリニックなどの現場におい

てスクリーニング検査が可能となり，現在多くの保健所

で“即日検査”と呼ばれるHIV検査が広く行われつつあ

る．また，STD患者を対象としたクリニックなどの一部

でも即日検査が実施され，非常に多くの検査希望者に利

用されている．本稿では，病院やクリニックなどにおけ

るHIV感染の診断に必要なHIV検査について，その進め

方や注意点を中心に解説を行った． 

 

Enterovirus detection status from patients with Herpangina 

and hand, foot and mouth disease in Kanagawa Prefecture, 

Japan 

（神奈川県におけるヘルパンギーナ，手足口病患者から

のエンテロウイルス検出状況） 

嶋 貴子，齋藤隆行，近藤真規子，渡邉寿美，尾上洋

一，新川隆康（神奈川衛研），水野桂子，佐藤善博，折

原直美（神奈川県感染症情報センター），Jan. J. Infect. 

Dis., 60, 63-64（2007） 

2006年の神奈川県域でのヘルパンギーナの週別患者

報告数は，第22週に定点あたり1.0人を超え，例年に比べ

2週間ほど早くから流行が始まった．2001年規模の大流

行が予測されたが，第25週に7.07人とピークを迎えたあ

と，第31週には定点あたり1.0人を下回り，収束に向かっ

た．一方，手足口病の週別患者報告数は，第27週から定

点あたり1.0人前後で推移し大きな流行はみられなかった

が，県西地区では第23週から局地的流行が見られ，特に

小田原地区では第30週に8.00人となり，流行が続いた．

2006年8月末までにおいて，ヘルパンギーナ患者検体か

らコクサッキーウイルス（C）A4型が20株，単純ヒトヘ

ルペスウイルス1型（HSV-1）が1株，アデノウイルス（Ad）

3型が2株分離され，このことから今夏のヘルパンギーナ

流行の主因ウイルスはCA4と推測された．手足口病患者

検体からはCA16が6株，CA4が3株，HSV-1が1株分離さ

れた．CA16が分離された6例中4例が小田原地区からで

あり，県西地区の局地的流行はCA16によるものと推測さ

れた． 

 

Analysis of a long-term discrepancy in drug-targeted genes 

in plasma HIV-1 RNA and PBMC HIV-1 DNA in the same 

patient 

（血漿中HIV-1･RNAとプロウイルスHIV-1DNAにおける薬

剤耐性遺伝子変異の長期にわたる不一致例の解析） 

宇宿秀三，野口有三（横浜市衛研），足立拓也，相楽裕

子（横浜市立市民病院），須藤弘二（エイズ予防財団），

西澤雅子（国立感染研），近藤真規子，今井光信（神奈

川衛研），栃久保修（横浜市立大学医学部），Jpn. J. Infect. 

Dis., 59, 122-125（2006） 

 HIV感染者の薬剤治療を有効に進めるうえで，薬剤耐性

変異の有無を解析することは重要である．通常，薬剤耐性

株が出現する時は，血中ウイルス（HIV-1・RNA）にお

いて薬剤耐性変異が検出され，その2～3ヵ月後リンパ球

－85－ 
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中のプロウイルスHIV-1・DNAに変異が検出されるよう

になる．しかしながら我々は，HAART治療中患者におい

て血中HIV・RNAに薬剤耐性変異を検出後も，長期間に

わたりプロウイルスDNA中に薬剤耐性変異を検出できな

い症例を経験し，その詳細について解析した．血漿中とプ

ロウイルス中の薬剤耐性遺伝子変異の不一致は3年上にわ

たり持続した．しかし，クローニング解析の結果，血漿中

に薬剤耐性変異（215Y）が検出されてから2年後のプロ

ウイルスDNA中に215Yの耐性変異は13クローン中3ク

ローン認められた．本症例においては，血漿中HIV-1がほ

とんど耐性となった後もリンパ球中のプロウイルスのほ

とんどは感受性型であった．しかし，プロウイルス中に耐

性型も極僅かながら存在しており，血漿中においては主と

して耐性型のプロウイルスからHIV粒子が複製し，耐性株

が優位となっているものと考えられた． 

 

Real-time PCRを用いたHIV-1RNAキットの基礎的検討 

須藤弘二，嶋 貴子，近藤真規子，今井光信（神奈川

衛研），加藤真吾（慶應義塾大学医学部），感染症学雑

誌，81, 1-5（2007） 

第2世代の血中HIV-1RNA定量法として開発されたリ

アルタイムPCR 法を用いたコバスTaqMan HIV-1キッ

トの基礎的検討を行った．希釈直線性は測定値の得られ

た1.67×10
2
～1.73×10

6
 copies/mlの範囲において良好

であった（r
2
=0.991）．また，検出限界の検討の結果，検

出限界は40 copies/mlであり，本キットは従来のアンプ

リコア法よりも高感度で広い測定範囲を持つことが確認

された．再現性は，実験内変動係数が27.4～50.8%，実験

間変動係数が29.3～81.5%であった．また，6種のサブタ

イプ（A，B，C，A/E，F，G）を用いて本法とアンプリ

コア法の測定値を比較した結果，両法の測定値は良好な

相関を示したが（r
2
=0.960），すべてのサブタイプで本法

の測定値が有意に高くなった（平均3.1倍，p=0.002）．特

にサブタイプCの試料ではその傾向が強かった（7.1倍）．

コバスTaqMan法に移行する際には，この点に留意する

必要がある． 

 

Drug resistant HIV-1 prevalence in patients newly diagnosed 

with HIV/AIDS in Japan 

（日本の新規HIV感染者における薬剤耐性変異の動向） 

潟永博之，岡 慎一（国立国際医療センター），伊部史

郎（名古屋医療センター），松田昌和（三菱化学メディ

エンス），吉田 繁（北海道大学医学部），浅黄 司，

伊藤俊弘（仙台医療センター），近藤真規子，今井光信

（神奈川衛研），貞升健志，長島眞美（東京都健康安全

センター），下条文武（新潟大学医学部），正兼亜季，

上田幹夫（石川県立中央病院），森 治代，小島洋子（大

阪公衛研），高田 昇，木村昭郎（広島大学病院），南 

留美（九州医療センター），健山政男（琉球大学），白

阪琢磨（大阪医療センター），杉浦 亙（国立感染研），

Antiviral Reaearch, 75, 75-82（2007） 

日本国内における薬剤耐性HIV-1の発生・伝播動向を 

把握するため，2003年から2004年の間に登録された新規

HIV-1感染者575人について薬剤耐性変異の解析を行っ

た．その結果，23例の逆転写酵素およびプロテアーゼ領

域に薬剤耐性変異およびリバータント変異（T215X）が

検出され，日本での新規感染者における薬剤耐性変異株

の伝播レートは4.0％であった．また，HBVとの重複感染

が8.8％，HCVとの重複感染が4.3％検出された．日本の

新規感染者における薬剤耐性変異の保有率は欧米諸国に

比べ非常に低いが，治療前に薬剤耐性検査を行うことは

有効な薬剤治療を行ううえで重要である． 

 

Performance and quality assurance of genotipic durug- 

resistance testing for HIV-1 in Japan 

（HIV-1遺伝子型薬剤耐性検査のバリデーション） 

藤崎誠一郎，藤崎彩恵子，伊部史朗，金田次弘（名古

屋医療センター），浅黄 司（仙台医療センター），吉

田 繁，小池隆夫（北海道大学医学部），大家正泰（新

潟大学），渡邊香奈子（新潟保健環境科学研究所），正

兼亜季，上田幹夫（石川県立中央病院），潟永博之，岡 

慎一（国立国際医療センター），松田昌和（三菱化学メ

デイエンス），貞升健志，長島真美（東京都健康安全セ

ンター），岡田清美（北里大塚バイオメディカル），近

藤真規子（神奈川衛研），秦 眞美（愛知衛研），溝上

泰司，白坂琢磨(大阪医療センター)，森 治代（大阪公

衛研），南 留美（九州医療センター），杉浦 亙（国

立感染研），Jpn. J.Infect.Dis., 60, 113-117（2007） 

 HIV感染者において薬剤耐性検査は，有効な薬剤治療

を行うために重要であり，HIV遺伝子の薬剤耐性変異を

解析するgenotype検査が2006年4月より保険適用され

るようになった．しかしながら，日本でgenotype検査を

実施しているほとんどの施設では，独自のin-houseプロ

トコルを用いて検査を行っており，検査方法の確認およ

び結果について信頼性を評価することが重要となってき

た．そこで，我々は，日本で薬剤耐性検査を実施してい

る主な施設，15施設について，検査手順の精度と信頼性

を調べることを目的としてバリデーションを実施した．

その結果，HIV-1遺伝子型薬剤耐性検査の質は，正解率が

97.3%と，非常に高いことが明らかとなった．また，エラー

の原因としては，不適切なプライマーの使用，エレクト

ロフォレグラムの乱れ，人為的エラーが存在することも

－86－ 
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明らかとなった．日本で実施されているHIV-1遺伝子型薬

剤耐性検査の水準をより一層向上させる為に，今回明ら

かになった問題に対してトラブルシューティングを提案

した． 

 

Occurrence of Scrub Typhus（Tsutsugamushi disease）in 

Kanagawa Prefecture（2001-2005） 

(神奈川県におけるつつが虫病患者発生状況（2001～2005

年）) 

片山 丘，原みゆき，古屋由美子，新川隆康（神奈川

衛研），小笠原弘和（神奈川県保健福祉部），Jpn. J. Infect. 

Dis., 59, 207-208（2006） 

 2001年から2005年の5年間につつが虫病を疑われた

患者87名（2001年13名，2002年7名，2003年17名，2004

年23名，2005年27名）について，immunofluorescence 

assay（IF）による血清抗体検出およびPCRによる

Orientia tsutsugamushi DNA検出により確定診断を

行った．その結果，58名（2001年7名，2002年4名，2003

年10名，2004年18名，2005年19名）がつつが虫病と診

断され，2001年と2003年の患者よりL929細胞を用いて

5株のO. tsutsugamushi 分離株が得られた．この5株の

うち4株は県内で感染したと思われる患者からの分離株

で，1株は韓国で感染したと思われる患者からの分離株で

あった． 

 

ハウスダストとフケ・アカを餌として生育させた条件下

におけるコナヒョウヒダニの繁殖力とアレルゲン蓄積量

の推移 

竹田 茂，稲田貴嗣（神奈川衛研），衛生動物，58，1， 

19-28（2007） 

 掃除機で集めた10家屋のハウスダスト5ｇにコナヒョ

ウヒダニのメス成虫20匹をそれぞれ加え，25℃，相対湿

度65％の環境で飼育したところ，多くの試験区でダニは

指数関数的に繁殖し，それにともなってアレルゲン蓄積

量，特に糞由来アレルゲンであるDer fⅠが急激に増加し

た．栄養価が高いハウスダストを餌として与えることに

より，ダニ数は15週後に初期値（細塵1gあたり4匹）の

2,000倍以上に増加し，Der fⅠは20週後に細塵1gあたり

780μg以上に達した．その場合，乾燥酵母，魚粉などの

配合飼料を用いて飼育された既知の報告値よりもダニの

繁殖力は優れていた．空き家のゴミから得たハウスダス

トでは栄養価が低いためダニの繁殖およびアレルゲン量

の増加はほとんどなかった．ダニの繁殖が悪いハウスダ

ストにフケやアカを加えて飼育すると，ダニは良く繁殖

しアレルゲン量は急増した．これらのことから，人が居

住している家庭のハウスダストおよびフケ・アカはダニ

にとって非常に栄養価の高い餌になり，アレルゲンが多

量に蓄積されることが確認された． 

 

畜産物中の動物用医薬品の分析における高速液体クロマ

トグラフィー/タンデム質量分析法のデータ解析に関す

る一考察 

甲斐茂美，赤星 猛，藤巻照久，伊藤伸一（神奈川衛

研），CHROMATOGRAPHY, 28, 29-35（2007） 

ポジティブリスト制度施行に際し，食の安全・安心の

ため畜産物中の動物用医薬品の多成分一斉分析には

LC/MS/MSによる分析は有効な手法である．LC/MS/MS

を畜産物中の動物用医薬品検査に活用するため，MRM法

による定量・同定時におけるデータ解析手法について検

討を試みた． 

[M+H]
＋
または[M-H]

－
のプレカーサーイオンから派生

する2つのプロダクトイオンを選択し，定量イオン及び参

照イオンとした時のイオン強度比（R/T値）は，薬剤濃

度，マトリックスの違いにかかわらず一定の範囲内にあ

ることがわかった．このことから，R/T値が目的物質の

同定の指標になることが確認でき，日常検査時への適用

が期待された． 

 

Food antigen causes Th2-dependent enteropathy followed 

by tissue repair in T cell receptor transgenic mice 

（T細胞受容体遺伝子導入マウスにおける食物依存性Th2

型腸炎は傷害組織の再生を主体とする） 

足立（中嶋）はるよ，海老原あゆみ，菊池 智（東京

大学），石田 剛（東日本関東NTT），佐々木清美（東

京大学），平野清美（千葉大学），渡邊裕子（神奈川衛

研），浅井和美（東京大学），高橋宜聖（感染研），金森 

豊（東京大学），下条直樹（千葉大学），松田 幹（東

京農工大学），河野陽一（千葉大学），八村敏志（東京

大学），上野川修一（日本大学），J Allergy and Clinical 

Immunol, 117，1125-32（2006） 

我々は食物依存性腸炎の発症機構を明らかにする目的

で，T細胞受容体遺伝子導入マウスであるOVA23-3マウ

スを用いモデル系の作成を試みた．そして，このマウス

への卵白食投与が，マウスに有意な体重減少を誘導し，

さらに空腸を中心とする小腸に繊毛の形態変化を伴う炎

症を誘導することを発見した．組織学的変化は個体によ

り一様ではなく，特に傷害組織の再生を主体とする炎症

が観察される個体があり，平均体重は投与期間中に回復

傾向にあった．炎症はT細胞依存性に成立し，組織中およ

び腸間膜リンパ節CD４
＋
T細胞のサイトカイン産生量の

検討から，Th2型の応答によることを示した．一方空腸

組織中では，ヒスタミン量の増加と共にIgE抗体結合マス

－87－ 
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ト細胞の脱顆粒像が観察され，これらも何らかの機能を

果たすことが予想された．このモデルは，体重回復傾向

や傷害組織の再生などの他のモデルに類のない病態を示

すが，この形成には寛容誘導機構が関わる可能性もある． 

 

構造異性体を有するケミカルドラッグ成分の分析 

土井佳代，宮澤眞紀（神奈川衛研），藤井 寿（神奈川

県産技センター），小島 尚（神奈川衛研），薬学雑誌

126（9），815-823（2006） 

快感や多幸感を目的とした化学物質や植物が違法ド

ラッグ（いわゆる脱法ドラッグ）として出回っているが，

その実態は殆ど不明である．特に，麻薬や覚せい剤など

のデザイナーズドラッグと呼ばれる化学物質の乱用によ

る健康被害が報告され，危害性が明らかになったものは

麻薬に指定されている．しかし，麻薬に指定された化学

物質と違法ドラッグとして流通する化学物質は構造が類

似するため化学物質を明確に区別する必要がある．本報

告では類似する化学物質，特に，構造異性体に関する分

析方法とその特徴を，トリプタミン系化合物，ピペラジ

ン系化合物及びフェネチルアミン系化合物の代表的な事

例についてTLC，HPLC，GC-MS，NMR等で検討し，そ

の分析にはNMRによる分析が不可欠であることを報告

した． 

 

Combined intoxication with methylone and 5-MeO-MIPT.  

（メチロンと5-MeO-MIPTを併用した中毒事例） 

清水栄司，渡邉広幸（千葉大学医学部），小島 尚（神

奈川衛研），萩原裕子，藤崎美久，宮武良輔，橋本謙二，

伊豫雅臣（千葉大学医学部），Prog, Neuropsychophar- 

macol. Biol．Psychiatry, 31（1），288-91（2007） 

麻薬や覚せい剤などに構造が類似したケミカル系違法

ドラッグ（ケミカルドラッグ）が数多く流通しているが，

その生体作用は殆ど報告されていない．本報告ではメチ

ロン及び5-MeO-MIPTの混合物を服用した27歳男性の中

毒症例である．患者は単一のメチロンとしてインター

ネットで購入したが，化学分析ではメチロン60%及び

5-MeO-MIPT 38%の混合物であった．この症例から両化

合物による中毒の救急での対応と，向精神化合物の併用

による精神疾患の問題点を明らかにした． 

 

薄層クロマトグラフィーを活用した医薬品成分を含有す

る健康食品の分析 

熊坂謙一，松阪綾子，麻生順子，宮澤眞紀，土井佳代，

小島 尚（神奈川衛研），CHROMATOGRAPHY, 28, 

37-42（2007） 

「いわゆる健康食品」がインターネットなどで流通す

る中，一部の製品では，医薬品成分が添加されている場

合がある．消費者の健康被害を防止するためには，市場

に流通する製品について医薬品成分添加の有無を検査す

ることが重要となる．しかし，このような製品に添加さ

れる医薬品成分は製品によって異なるという実情があ

る．そのため，効率的な医薬品成分のスクリーニング試

験が求められる．そこで，勃起不全（ED）治療薬成分が

検出された強壮強精用の健康食品の分析事例において，

高速液体クロマトグラフ（HPLC）法，液体クロマトグラ

フ-質量分析（LC/MS/MS）法による確認・同定分析に先

立ち，添加医薬品成分のスクリーニング法として薄層ク

ロマトグラフ（TLC）法を活用した事例を報告する．本

事例においてTLC法を活用した結果，HPLC法および

LC/MS/MS法分析における対象成分を絞り込む際に有効

であると考えられた． 

 

Degradation of microcystins using immobilized microorganism 

isolated in an eutrophic lake  

(富栄養湖より単離した微生物の固定化によるミクロシス

チンの分解) 

辻 清美（神奈川衛研），浅川美紀（東京家政大学），

安齊洋次郎（東邦大学），角野立夫（日立プラント），

原田健一（名城大学），Chemosphere, 65, 117-124

（2006） 

アオコが産生する有毒化合物（ミクロシスチン）を分

解 す る 微 生 物 を 富 栄 養 化 し た 湖 か ら 探 索 し ， B-9

（Sphingomonas sp と同定）を単離した．湖沼浄化利

用のため，この菌を担体（ポリエステル担体）へ固定化

し，バイオリアクターでの分解性を検討した．その結果，

24時間でミクロシスチンRRは90%以上分解した．2ヶ月

以上もこの分解能が持続したことから，湖沼浄化への実

用化の可能性が強く示唆された． 

 

4, 4’-メチレンジアニリンの分析法の検討及び水道水中に

おける消長 

上村 仁（神奈川衛研），水道協会雑誌, 75, 9, 31-36 

（2006） 

4, 4’-メチレンジアニリン（MDA）はtC18による固相

抽出及びメタノール溶出，LC-MSによる測定によって感

度よく定量することが可能であった．水道水中において，

MDAは残留塩素により分解され，GC-MSのクロマトグラ

ム上に３つの分解物のピークが検出された．このうちの

１つのピークは2, 4-ジクロロアニリン，2, 5-ジクロロア

ニリンのいずれか又は混合物と推定された．他の2つの

ピークについては同定に至らなかった． 








