
  
  奄美大島・加計呂麻島におけるシガテラ原因魚の毒組成解

析

  誌名 食品衛生学雑誌
ISSN 00156426
著者名 與儀,健太郎

大城,直雅
松田,聖子
佐久川,さつき
松尾,敏明
安元,健

発行元 [日本食品衛生学会]
巻/号 54巻6号
掲載ページ p. 385-391
発行年月 2013年12月

    
農林水産省 農林水産技術会議事務局筑波産学連携支援センター
Tsukuba Business-Academia Cooperation Support Center, Agriculture, Forestry and Fisheries Research Council
Secretariat

Powered by TCPDF (www.tcpdf.org)



December 2013 

報文

奄美大島・加計呂麻島におけるシガテラ原因魚の毒組成解析

(平成25年4月25日受理)

輿儀健太郎リ，* 大城直雅3

佐久川さっき 2 松尾敏明4

松田聖子2，a

安元健5

Toxin Profiles in Fish Implicated in Ciguatera Fish Poisoning in Amami 

and Kakeroma Islands， Kagoshima Prefecture， Japan 

Kentaro YOG!I，2， *， Naomasa OSHIR03， Seiko MATSUDA2

ぺSatsukiSAI匂 GAWA2，

Toshiaki MATSU04 and Takeshi YASUMOT05 

1 Department of Health Sciences， Faculty of Medicine， University of the Ryukyus: 
207 Uehara， Nishihara， Okinawa 903-0215， Japan; 

2 Okinawa Prefectural Institute of Health and Environment: 

2085 Aza-Ozato， Ozato， Nanjo， Okinawa 901-1202， Japan; 
3 National Institute ofHealth Sciences: 1-18-1 Kamiyoga， Setagaya-ku， Tokyo 158-8501， Japan; 

4 Kakeroma Tokushukai Clinic: 747-1 Seso， Setouchi， Kagoshima 894-2322， Japan 

(Present Address: Tagami Memorial Hospital， 1799 Niおshi均beppu
Kagoshima， Kagoshima 890-0033， Japan); 

5 Japan Food Research Laboratories: 6-11-10 Nagayama， 
Tama， Tokyo 206-0025， Japan; 

a Present Address: Department of Welfare and Health， Okinawa Prefectural Government， 
1-2-2 Izumizaki， Naha， Okinawa 900-8570， Japan; 

* Corresponding author 

Ciguatoxins (CTXs) responsible for ciguatera fish poisoning (CFP) in Amami Islands， Ka-
goshima， Japan in 2008 were determined by LC-MS瓜日 analysis.Ciguatoxin-1B (CTX1B)， 54-de-
oxyCTX1B， and 52-epi・54・deoxyCTX1Bwere detected in vcαriolαlouti and Lutjαnus monostigmα. 
The toxin profile distinctly differed from that of a CFP-related fish from Miyazaki， which mainly 
contained ciguatoxin-3C type toxins. Toxin profiles were species-specific， as observed in fish from 
Okinawa. The LC-MS瓜tISand mouse bioassay (MBA) methods produced comparable data， though 
54・deoxyCTX1Bwas not taken into consideration owing to the lack of toxicity data. To improve as-

sessment， toxicity data for this compound are needed. A reef fish caught on the same occasion and 
judged nontoxic by MBA (< 0.025 MU/g) was found to contain low levels of CTX， indicating a po-
tential risk for CFP. 
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シガテラ (CFP:ciguatera fish poisoning)は主にサン

ゴ礁域で毒化した魚類を起因とし，急性自然毒食中毒とし

ては世界最大の規模を示す.原因毒であるシガトキシン類

(CTXs: ciguatoxins) (Fig. 1) は底生性渦鞭毛藻Gαm-

bierdiscus toxicusとその近縁種により産生され，藻食魚

介類から肉食魚へと食物連鎖により伝播・蓄積される.

よって，魚の毒性は魚種，地域，年，個体により顕著に異

なる 1)，2) 主な CFP発生地域は，南太平洋，カリブ海，お

よびインド洋などの熱帯・亜熱帯域であるが，近年，北ア
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Fig. 1. Structures of representative ciguatoxins 

Table 1. Epidemiological data of three CFP incidents in Amami and Kakeroma Islands 

Incident Dat巴 Location 
Foods Species Number of Numb巴rof 

Main symptoms 
consumed involv巴d*' consum巴r patients 

1 *2 Sep. 2008 Kakeroma Sliced raw Variola louti 4 4 Diarrhea， vomiting， hypotension， 
fish， fish soup bradycardia， dry-ice sensation， 

fatigue， itching， numbness 
2*2 Sep. 2008 Kakeroma Sliced raw fish Lutjα孔us 1 1 Diarrh巴a，hypotension， bradycardia， 

monostigma dry-ic巴sensation，fatigue， itching， 
numbness 

3 Aug.2008 Amami Fish soup Lutjαnus 5 4 Vomiting， hypotension， bradycardia， 
monostigmα dry-ice sensation， itching， fatigue 

*1 The fish w巴refrom the local fishing grounds. 
*2 Details of incidents 1 and 2 were reported previously20). 

フリカ大西洋域での CFP発生や，地中海でのGambier-

discus属渦鞭毛藻の確認が相次いだ、ことから， EUなどこ

れまで非発生とされてきた地域でもその関心が高まってい

る3).4) 一方，国内における CFPは亜熱帯域に属する沖

縄県で毎年発生しており，食品衛生上の重要な課題となっ

ている 5)-9) また，本州、l・四国・九州においても散発的な

発生があり，その多くは熱帯・亜熱帯域固有種に起因す

る2)，10)-16) しかし近年では九州から関東にかけての太

平洋沿岸域で漁獲されたイシガキダイによる CFPが散発

しており 9)，17)，ω' わが国でも広い範囲でCFP事例の潜在

が推定されている.

食中毒の原因物質の探索は，その発生状況を把握し，予

防対策を講じるうえで重要である.シガテラ毒分析にはわ

が国を含む多くの国でマウス毒性試験 (MBA)が採用さ

れているが， MBAは多量の試料(筋肉 240g) を必要と

し精度や迅速性，動物愛護の点でも問題があることから

代替法の開発が望まれている 4)，9) 魚肉中にppb以下のレ

ベルで含まれる CTXsを検出するには極めて高い感度と選

択性が求められることから，近年では機器の普及に伴い液

体クロマトグラフィーータンデム質量分析 (LC-MS瓜日)

が用いられてきている 3)，4)，9) しかし CTXsは魚肉中含

量がごく微量であること，脂、溶性であるため脂質などのマ

トリクスの影響が大きいこと，さらには標準品の入手・確

保が極めて困難で、あるなどの理由から，正確な分析や評価

ができていない報告も少なくない.最近，筆者らはLC-

MS瓜日によるシガテラ毒一斉分析法を開発し， CTXs 13 

成分に加えて， G. toxicusが産生する類似ポリエーテル成

分のガンピエロール，ガンピエル酸A，Bを含めた 16成分

について正確かつ迅速な分析を可能とした 19) これによ

り，沖縄県8) 宮崎県川および茨城県15)で発生した CFP

の原因成分を解明し，その毒組成には顕著な地域差と魚種

特異性があることを報告した 19) 一方で，圏内では沖縄

県とならび恒常的な CFP発生地とされる鹿児島県奄美群

島5)におけるシガテラ原因魚の毒組成の詳細については
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明らかとはなっていない.

われわれは前報20)で，奄美群島の加計呂麻島でCFPが

潜在的に高い頻度で発生していることを明らかにした.さ

らに同島で2008年に発生した食中毒2事例について，患

者の症状，原因魚種の同定およびMBAにより，原因魚肉

中に中毒量のCTXsが含まれることを示した今回，これ

らの食中毒試料についてLC-M8瓜胞により毒組成を解析

し同時に漁獲された近海魚についても分析を実施した

また，同年に奄美大島で発生したCFPが疑われる事例の

原因魚肉を入手し魚種同定， MBAおよびLC・M81M8に

より解析したので報告する.今回分析対象としたCFP3 

事例の概要をTable1に示す.

実験方法

1. 試料および魚種同定

2008年9月に鹿児島県大島郡瀬戸内町(加計日麻島)

沿岸で漁獲され，向島でCFp20
)の原因となったパラハタ

Variola louti (試料L 事例1)，イッテンフエダイ Lutjα-

nμs monostigmα(試料2，事例2)，事例1で原因魚と同

時に摂食された魚肉(試料3)，およびこれらと同海域で

同時に漁獲されたヒメフエダイ Lutjα九回 gibbus2試料

(試料4，5)，オジロパラハタ Vαriolααlbimαrginαtα(試

料6)，オオグチイシチピキAphαreusrutilans (試料7)， 

オオメカマス Sphyraenaforsteri 2試料(試料8，9)の筋

肉を用いた.さらに，同年8月に鹿児島県奄美市(奄美大

島)で食中毒の原因となった向島近海産の魚肉を用いた

(試料10，事例3). 

なお，魚種については，試料1および2は遺伝子解析に

より，試料4-9は外部形態により同定し報告した 20) 患

者らが摂食したにもかかわらずMBA陰性であった試料3

および今回新たに得られた試料10について，遺伝子解析

による種同定を行った.既報20)，21)に準じて，ユニバーサ

ルプライマー (168arLおよび168brH)によりミトコン

ドリアDNA中の 168rRNA 遺伝子部分領域をPCRi法によ

り増幅した. PCR産物を精製後，ダイレクトシーケンス

により塩基配列を決定した

なお，魚種の和名は文献22の標準和名に従った.

2. 試薬

抽出用溶媒にアセトン，ジエチルエーテル，メタノー

ル，ヘキサンの特級を使用した固相抽出およびLC移動

相にはメタノール，酢酸エチル，アセトニトリル，蒸留

水，ギ酸のHPLC用グレードを用い，ギ酸アンモニウム

は特級を使用した(いずれも和光純薬工業(株)製)• 

標準品は，天然試料から単離・同定1)，23)されたCTX1B，

52-epi・54・deoxyCTX1B，54-deoxyCTX1B*， CTX4A， 

CTX4B， M-seco・CTX4A1B*，CTX3C， 49-epiCTX3C大2・

hydroxyCTX3C*， 2，3-dihydroxyCTX3C， 51・hydroxy-

CTX3C， M-seco・CTX3C*，M-seco-CTX3C methyl acetal* 

およびガンピエロールを使用した.このうち，アスタリス

ク(*)で示した成分は微量であり，秤量の精度が低いこ

とから，定性分析用標準品とした

3. マウス毒性試験 (MBA)

試料10の筋肉について抽出物を調製しMBAに供した

MBAは食品衛生検査指針理化学編シガテラ 24)の試験法に

準じて行い，抽出に用いる筋肉量は120gとした.抽出物

は1%Tween 60含有生理食塩水でエマルジョン化し，マ

ウス (ddY系，オス， 17-20 g，九動(株))へ腹腔内投与

後， 24時間以内に死亡する最小投与量を 1MUとした

MBAの実施にあたっては，沖縄県衛生環境研究所動物実

験委員会の承認を受け，その実施規定に従った

4. LC-MSIMS 

試料1-10の筋肉について試験液を調製しLC-M8瓜日

に供した. LC-M81M8は既報19)に準じて行った.

試験液の調製:各試料につき筋肉5gを採肉し，アセト

ン15mLでホモジナイズ，遠心分離 (3，000rpm， 10 

min) ，上澄みの濃縮を2回繰り返した濃縮液 (1mL以

下)をジエチルエーテル5mLにより 2回再抽出した.

エーテル層の濃縮残さを 90%メタノール1.5mLに溶解

し，ヘキサン 3mLによる脱脂後，濃縮乾固し抽出物を得

た.抽出物を酢酸エチルーメタノール (9:1) に溶解し

ジーエルサイエンス社製Inert8epFL-PR (500 mg)に通

液させ (4mL)，窒素気流下で濃縮乾固した.残さをアセ

トニトリル溶液としてInert8epP8A (200 mg)に負荷し

(3 mL)，つづいてメタノール3mLにより溶出した.アセ

トニトリルおよびメタノールにより溶出した分析対象物を

濃縮乾固後，それぞれメタノール 1mLに調製し，必要に

応じ希釈して試験液とした

分析装置:アジレント・テクノロジ一社製のAgilent

1200 LCシステムおよび、Agilent6460トリプル四重極LC/

M8システムを用いた.

LC条件:分析対象物の重なりを最小にしかっ短時間

での分析を維持したまま，移動相の初期濃度，勾配最終

濃度の調整により，試料中マトリクスによる分析への影響

を低減する条件を検討した.最終的に以下の条件を採用し

た.移動相には5mmoνLギ酸アンモニウムおよび0.1%

(v/v)ギ酸を含む蒸留水 (A) とメタノール (B)を用い，

73%Bから 90%Bまで11分間リニアグラジエントを行い

4分間保持した.カラムはアジレント・テクノロジ一社製

のZorbaxEclipse Plus C18 (2.1 x 50 mm， 1.8ドm) を

40
0

Cに維持し使用した移動相の流速は0.4mLlmin，試

験液の注入量は5ドLとした

MS条件:イオン源にAgilentJ et Streamサーマルグラジ

エントフォーカシング技術を備えたエレクトロスプレーイ

オン化 (ESI)法により，ダイナミック MRMモードで測定

を行った各パラメータは以下のとおり設定した. drying 

gas (300
0

C， 10 L1min) ， nebulizer gas (50 psi) ， sheath gas 

(400
0

C， 11 L1min) ， capillary voltage (5，000 V)， nozzle 

voltage (1，000 V)， fragmentor voltage (350 V)， collision 

energy (CTXs: 40 e V， gambierol: 24 e V) .モニターイオン

はプリカーサー/プロダクトイオン共にナトリウムイオン
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ルの保持時間に重複するピークが検出されたが(痕跡値~

0.06 ppb CTXlB相当および痕跡値-0.15ppbガンピエ

ロール相当).測定条件検討の結果，グラジエント条件の変

更により対象成分と妨害ピークとの分離が可能となった

CFPの原因食品であり. MBAで陽性であった試料L

220)および試料10のすべてから CTX1B類縁体が検出され

たしかし CTX3C類縁体やガンピエロールは検出され

なかった (Fig.2). 試料1はCTXlBおよび、54・deoxy-

食衛誌
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付加分子を選択した.すなわち. [M+Na]+>[M+Na]+ 

とし溶出順にm/z779.5 (ガンピエローlレ). m/z 1，133.6 

(CTX1B). m/z 1，063.6 (M-seco-CTX3C)， m/z 1，079.6 

(2，3・dihydroxyCTX3C)，m/z 1，061.6 (51・hydroxyC-

TX3C)， m/z 1，101.6 (M-seco・CTX4A/B)，m/z 1，117.6 

(52-epi・54・deoxyCTXlB， 54-deoxyCTX1B)， m/z 1，063.6 

(2・hydroxyCTX3C)，m/z 1，077.6 (M-seco-CTX3C methyl 

acetal)， m/z 1，045.6 (49-epiCTX3C， CTX3C)， m/z 

1，083.6 (CTX4A， CTX4B) とした.得られたクロマトグラ

ムのピーク積分値を CTXs標準品との比較により定量した.

54・deoxyCTX1Bについては，そのエピ体と同等のイオン化

効率とみなし • 52-epi-54・deoxyCTXlBの検量線を用いて定

量した標準品の検出下限 (8IN>3)および定量下限 (81

N>10)濃度は. CTXlBと 52-epi・54-deoxyCTXlBはそれ

ぞれ0.02および0.1ng/mLで、あった.その他の標準品はそ

れぞれ0.05および0.2ng/mLとした.

388 

結果

1. 魚種の同定

遺伝子解析により，試料10の168rRNA後半領域の塩

基配列577bpはイッテンフエダイ Lutjanusmonostigmα 

(DQ784735) と一致した一方で，試料3は前報でハマフ

エフキLethrinusnebulosusとしていたが20) 決定した塩

基配列581bp (AB793299)はハマフエフキ (AB793300)

と約3%の変異が見られた.また，沖縄・奄美海域の代表

的なシガテラ原因魚とも一致しなかった.

2. マウス毒性

試料10のマウス毒性は0.1MU/gで、あった (Table2). 

3. 毒組 成

試料3-9の分析において， CTX1Bおよびガンピエロー

Table 2. Toxicity and contents of CTXs in fish flesh implicated in CFP and fish caught on the same occasion in coastal waters of 
Amami and Kakeroma Islands 

Toxin content*2 (ng/g) 
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ND 
ND 
ND 
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ND 
ND 
ND 
ND 
ND 
ND 
ND 
ND 
ND 
ND 
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ND: not detected 
*1 Toxicity was determined by MBA (The MBA results of samples 1-9 were reported previously20).) 
*2 Toxin contents were measured by LC・M8瓜18.

*3 54-DeoxyCTX1B content in flesh was estimated by comparison with its 52-epimer as a quantifiable standard. 
*4 CTX3C， 49-epiCTX3C， 51-hydroxyCTX3C， 2，3-dihydroxyCTX3C， 2-hydroxyCTX3C， M-seco-CTX3C， and M・seco-CTX3Cmethyl 

acetal. 

判 Lethrinussp. can be identified by analysis of 168 rRNA gene on mtDNA (AB793299). 
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Fig. 3. Chromatograms of extracts from fish caught in 
coastal waters of Kakeroma Island. (a: CTX1B， b: 
52-epi-54-deoxyCTX1B， c: 54-deoxyCTXlB) 

The sample solutions used for injection were 
equivalent to 5 g fleshlmL. 

CTX1Bの含量が高く(それぞれ1.12および1.48ng/g) ， 

52・epi・54・deoxyCTX1Bは0.32ng/gで、あった試料2は

CTXlBを主要毒とし (8.78ng/g) ， 52-epi-54-deoxyCTX1B 

および、54・deoxyCTX1B含量はそれぞれ1.18および0.9

ng/gで、あった試料10はCTXlBを主要毒とし(1.11ngl 

g)， 52-epi・54・deoxyCTX1Bおよび、54・deoxyCTX1Bをそ

れぞれ0.16および0.15ng/g含有した

MBAで陰性(< 0.025 MUlg) であった試料3-9のう

ち20) 試料4-9については，すべての測定対象成分が検出

下限値未満であった (Fig.3). 一方，試料3からはCTX1B

(0.13 ng/g) ， 52・epi・54・deoxyCTX1B(0.04 ng/g)および

54-deoxyCTXlB (0.04 ng/g)が検出された (Fig.3). 

Table 2に各魚試料のマウス毒性およびLC・MSIMSによ

る各毒成分の定量結果を示す.

Table 3. Mouse toxicity obtained by MBA and calculated 
from LC-MSIMS results 

MBA*' 
LC-MSIMS*2 (MUlg) 

Sample 
No. (MUlg) CTX1B 

52-epi-54・
DeoxyCTXlB 

1 0.2-0.4 0.160 0.023 
2 0.8-1.6 1.254 0.084 
3 <0.025 0.018 0.003 
10 0.1-0.2 0.158 0.012 

*1 MBA results are shown as the range of ωxicity obtained 
with a dilution series of fish extracts. 

*2 The i.p. lethal dose levels in mice (7 ng for CTX1B and 14 
ng for 52・epi-54-deoxyCTX1B)23)， 25) were used for conver-

sion of the LC-MSIMS data to mouse lethality. The lethal 
dose for 54-deoxyCTX1B is unknown and so this com-
pound was not included in the calculation. 

考察

CFPの原因物質である CTXsは，これまでに仏領ポリネ

シア産魚類およびG.toxicusから 20以上の類縁体が確認

されており 23) 基本骨格の違いから CTX1Bタイプと

CTX3Cタイプに大別される (Fig.1). 囲内で発生する

CFPの原因成分は，沖縄県で代表的なシガテラ原因魚が

CTXlB類縁体のみであるのに対し宮崎県沿岸で漁獲さ

れ食中毒の原因となった魚川はCTX3C類縁体主体であ

り，また南鳥島沖で漁獲され食中毒の原因となった魚15)

からはCTXlBおよびCTX3C両類縁体が検出され，国内

でも地域によって毒組成が顕著に異なる傾向がある ω.

今回，奄美大島および加計呂麻島で発生したCFPの原因

成分は，いずれの試料も CTX1B類縁体であることが明ら

かとなった (Fig.2). CFPの原因となる魚種および毒組

成は，沖縄県における CFP事例と類似していたまた，

イッテンフエダイ(試料2，10)は共通してCTX1Bが主要

毒であるのに対し，パラハタ(試料1) では54・deoxy-

CTXlBの含有率も高いことは (Table2)，沖縄産試料で

確認された魚種特異的な毒組成ω とも一致する.

CTXsが検出された試料についてLC-MSIMS値からM U

を算出した (Table3). MU換算に使用したマウス致死量

は， CTX1Bを7ng/MU， 52-epi-54-deoxyCTX1Bを

14ngIMUとしたが23)，25) 54・deoxyCTX1Bは比毒性が明

確でないため除外した.また， MBAでは抽出物を2倍段

階希釈により調製するため，決定した毒力はその値の2倍

未満までの誤差範囲を持つこととしたこれらを元にLC-

MSIMS値と MBA結果を比較した (Fig.4). 試料1以外

はLC-MS瓜!J:Sで測定した毒力の総和がMBA結果の範囲

と一致した.試料1については， MBA結果に比してLC-

MS瓜日値が低かったが，換算に含めなかった54-deoxy-

CTX1B含量が相対的に高いため，その毒性が影響したも

のと考えられる.試料1および10はMBAによる毒力差が

あるが(それぞれ0.2および0.1MUlg) ， LC・MSIMSで測

定・換算した毒力はほぼ同程度である (Fig.4). 一方で、

試料1の54・deoxyCTX1B含量は試料10の約 10倍であり
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Fig. 4. Comparison of LC-MS/MS with MBA results for 
fish flesh implicated in CFP in Amami and Ka-
keroma Islands 

The inset displays a magnified result for sample 
3. The MBA results are shown as the range of tox-
icity. The line at 0.025 MU/g indicates the detec-
tion limit ofMBA for ciguatoxins in fish. 

(Table 2). この毒組成差からも 54-deoxyCTX1BのMBA

結果への寄与が示唆される.

シガテラ毒のMBAにおいて0.025MU!g以上の毒力を

持つ試料は食用不適とされるが24) 今回 CFPの原因と

なった魚肉は，いずれもそれを大きく上回った (0.1~0 . 8 

MU!g). CTXlBはシガトキシン類の中でも毒性が強く，

太平洋地域における CFPの主要原因毒の 1つであり 1) 本

報の事例でも主要毒となっている (Fig.4). しかしなが

ら. 54-deoxyCTX1B含有率の高いパラハタやコクハンア

ラ19)などの魚種については，同時に 54-deoxyCTX1Bに

よる影響も考慮することが必要で、あろう.今回のLC-MS/

MSおよびMBAで測定した毒力の比較 (Fig.4) から，

54-deoxyCTX1Bのマウ ス致死量を推定する と，少な くと

も90nglMUから最高9ngIMUの値を取りうる CTXsの

マウス毒性については. Yasumoto23
). 杉山25)が詳細に検

討しており，前報 19)でも換算に使用した.これらの値と

は多少異なる報告値もあるが3).4) 使用するマウス系統の

違いと微量試料の測定誤差によるものと考えられる 現在

のところ. 54-deoxyCTX1B標準品は天然試料から単離さ

れたものが僅かに残るのみで，その使用が制限されるた

め，定量可能な標準品の確保と毒性の評価が急がれる

事例 1において原因魚 (試料1) とともに摂食された試

料3は， MBAにおいて陰性を示したため問題にされな

かったが20) 今回のLC-MS瓜!lSにより CTXsを含有する

ことが判明した (Fig.3). CTX1Bは10MU  (70 ng)以

上の摂食に よりヒトに中毒をもたらすとされるが 1).23)

試 料3の主要毒である CTX1B含量は試料1の119程 度

(0.018 MU!g)である ことから (Table3)，今回のCFPへ

の寄与は少ないものであったと考えられる しかしなが

ら. MBAの検出境界にも近く (Fig.4). 摂食量によって

は単独で食中毒を引き起こす可能性も否定できない.試料

3は，遺伝子解析の結果からハマフエフキとは近縁種と推

食街誌 Vol. 54， No. 6 

定されるが， これまで圏内ではフエフキダイ科Lethrini-

daeによる CFPは確認されていないため，今後詳細な魚

種同定と安全性調査が必要である

この事例から，中毒検体あるいはMBA陽性の検体でな

くとも CTXsの検出・同定が可能なことが明らかとなり，

本LC-MS瓜日法の有効性を確認した今回， LC条件の検

討により，魚、肉試料由来の爽雑物による妨害を軽減し分

析上の特異性がより向上したしかしながら，対象となる

魚種が多様である ことから，原因毒の特定や食用適否の判

定など食の安全性確保にかかわる分析法として位置づける

ためには，試料調製を含めた分析法の妥当性評価が必要で、

ある.また，前述のとおり CTXsの入手は非常に困難で，

標準品としての CTXsを所有する機関も数えるほどであ

る.そのため，信頼性の高い標準品の確保と供給体制の確

立が強く望まれる

今回の分析から，奄美大島 ・加計呂麻島周辺および沖縄

県の海域においては共通して CTX1B類縁体がCFPの原因

物質であることが明らかとなった一方で、，宮崎県で発生

した CFPの原因魚、は CTX3C類縁体が主体である 19) こ

の毒組成の差異は，毒の起源である Gαmbierdiscus属渦

鞭毛藻の系統の違いを反映したものと推察される.すなわ

ち，沖縄県から奄美群島にかけての周辺海域では，

CTX1B類の前駆体である CTX4A14Bを優先的に産生する

Gαmbierdiscus属渦鞭毛藻が生息していると推定される.

これら CTX4A14Bが食物連鎖の過程で酸化を受けて毒性

が増強され1).23) 本地域における CFPの原因物質となっ

ていると考えられる.奄美群島の北方に位置するトカラ列

島には渡瀬線として知 られる生物地理学的な境界線(トカ

ラ構造海峡)があるが，海域においても魚類分布の変化が

示されている 22) また 同海域は黒潮が通過 しており ，

その分断により Gαmbierdiscus属渦鞭毛藻の系統を分け

ていることが想定される CTXs毒組成の差異と分布境界

線との関係に興味が持たれる

地球温暖化による海水温の上昇に伴い， CTXs産生者で‘

ある Gαmbierdiscus属渦鞭毛藻の分布域拡大と温帯域で

のCFP発生増加が世界的に懸念されている 3).9).18) 本稿

でも示した標準品にかかわる問題が解決されれば， MBA 

に代わってLC-MS瓜日法の普及が見込まれる. CFP原因

食品の分析はもちろんのこと，広く食用魚、の安全性調査や

渦鞭毛藻のモニタリングが可能となり ，食中毒防止への貢

献が期待される また現在， CTX3C群と CTX1B群に対

する抗体が作製されており 26) 免疫学的測定法をはじめ

とする応用が期待されている.これらを評価 ・活用するう

えで，対象物の CTXs組成を明らかにする必要があり，今

回のLC-MS瓜!lS分析で得た知見は， シガテラ原因魚の調

査 ・検出に使用する抗体の適性を判断する重要な情報を提

供するものである.すなわち，奄美群島から沖縄県にかけ

ては抗CTX1B抗体の活用が期待できる. 一方でそれ以外

の地域から得られた分析試料は2検体に過ぎず，囲内各地

の試料について検討を継続し CTXs組成を明らかにしてい
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くことが重要である.
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奥儀健太郎*大城直雅松田聖子
佐久川さっき松尾敏明安元健

食衛誌 54(6)， 385~391 (2013) 
2008年に鹿児島県奄美群島で発生した魚類摂食に起因す

る食中毒シガテラの 3事例について，原因魚 3試料および
同時に漁獲された近海魚 5種 7試料の LC-MS瓜自による
シガトキシン類 (CTXs)一斉分析の検討を行った食中毒
の原因となったイッテンフエダイ 2試料およびパラハタ 1
試料のすべてから CTX1B，54-deoxyCTXlB， 52-epi-54-
deoxyCTX1Bが検出されたが， CTX3C類縁体は認められ
なかったこれら 2魚種の CTXs組成比は，それぞれ沖縄
海域の両種における組成と共通していた.一方，宮崎県で
の食中毒原因試料は CTX3C類縁体が主要毒であり，毒組
成の違いが示されたまた， LC-MS瓜侶で測定した毒量は
マウス毒性試験 (MBA)結果 (0.1~0.8 MU/g)と同程度で
あったが，比毒性が明確でない 54-deoxyCTX1Bによる総
毒力への影響も推察された一方， MBAで陰性 (<0.025
MU/g)を示した近海魚 1試料からも微量の CTXsが検出
された.
*琉球大学医学部保健学科

麻揮性貝毒簡易検出キット (PSP-ELISA)を用いた貝毒

モニタリングシステムの有効性(報文)
篠崎貴史* 渡遺龍一 )11津健太郎槙田清成

高日新也上野健一松嶋良次鈴木敏之
食衛誌 54(6)，397~401 (2013) 

麻痔性貝毒の規制値である 4MU/gに相当する毒力を持
つマガキ (Crassostreagigas)の抽出液を代替標準品とし
て大阪府立公衆衛生研究所が開発した麻痔性貝毒簡易測定
キット (PSP-ELISA)を使ったスクリーニング検査の有効
性を検証した. 2007~2010 年に熊本県海域で採取したマ
ガキ試料を PSP-ELISAで測定したところ， PSP-ELISA 
と公定法の結果は高い相関性を示し，規制値の半量である
マウス毒力 2MU/g以下でも十分検出できるため，マガキ
の毒化予察に十分役立つことが分かつたまた，マガキ抽
出液を蛍光化 HPLCで分析したところ，監視期間中のマ
ガキの毒組成は一定であった.以上の結果から，スクリー
ニング基準値を 2MU/g (PSP-ELISA) と設定した熊本
県海域ではこの基準値であれば，規制値以上のマウス毒力
を持つマガキを確実に検出できることから，本モニタリン

グ法の有効性が明らかになった.
*熊本県県南広域本部農林水産部水産課

福島県産イナゴの放射性セシウム量および福島県のイナゴ

食文化の存続可能性(ノート)

三橋亮太*水野壮佐伯真二郎内山昭一

吉田誠高松裕希食用昆虫科学研究会普後一

食衛誌 54(6)， 410~414 (2013) 

福島県では福島第一原子力発電所事故が発生してから，

イナゴの放射線汚染を懸念してイナゴ食(イナゴを採集

し，調理して食べること)を楽しむ人が減少したそこで

2011年， 2012年に福島県各地で採取したイナゴに含まれ

る放射性セシウムを測定したところ 134CSと即Csの合計

放射能濃度は，最高で 60.6Bq/kgであり， 2012年に設定

された食品中の放射性物質の新たな基準値である 100Bq/ 

kgを下回ることが示された.さらに，イナゴは一般的な

調理過程を経ることによって，放射能濃度が 15..8Bq/kg 

以下，未処理時の 114程度まで低下することが示された.

*東京農工大学大学院農学府

加工食晶原材料中における残留農薬濃度の推定の試み(報文)
福井直樹*高取聡北川陽子
起橋雅浩梶村計志尾花裕孝

食衛誌 54(6)，392~396 (2013) 
加工食品から一律基準値を超えて残留農薬が検出された

場合，その基準適合性を判断するために，製品を構成する
原材料の残留基準への適合性を検証する必要がある. しか
し製品に使用された原材料を入手することが困難である
ことが多い.本研究では実際にパクロブトラゾールが検出
された 2種類の高菜漬けを用いて，原材料である加工前の
高菜中のパクロブトラゾール濃度の推定を試みた.当該高
菜漬けは製品重量の 99.8%以上を占める高菜および漬け
汁と，ごまの種子または唐辛子が混在していた.高菜漬け
を原材料ごとに分別し高菜および漬け汁中のパクロブト
ラゾールを分析した.漬け汁中には，高菜中の約 1110倍
濃度のパクロブトラゾールが検出されたまた，高莱漬け
中の高菜は，加工により水分が減少している.その割合を
加工係数として，日本食品成分表から算出した.分析によ
り得られた高菜漬け中の高菜のパクロブトラゾール濃度か
ら，加工係数を考慮して，加工前の高菜に含まれていた濃
度を推定した

*大阪府立公衆衛生研究所

日本産海産魚におけるヒスタミン生成魚種および凍結保存

によるヒスタミン生成の低減の検討(報文)

早川亮太小林直樹加藤 登

工藤由起子荒木恵美子キ

食衛誌 54(6)， 402~409 (2013) 

日本で流通する日本産海産魚におけるヒスタミン生成を

明らかにするために，市販の 73魚種について筋肉および

腸管を混合したヒスタミン生成モデル試料を作製した.

25
0

Cで 12時間保存した結果， 35魚種において 50mg/kg 

以上のヒスタミン生成が認められ これらの魚種がヒスタ

ミン食中毒の原因となる可能性が示唆された また， 1か月

の-45
0

C凍結によるヒスタミン生成の低減の検討では，一

部魚種についてヒスタミンが生成され，ヒスタミン生成菌

として PhotobαcteriumdαmselαeおよびPhotobαctenum

iliopiscαriumが分離されたが，全魚種について，ヒスタミ

ン生成が低減したことから，この方法が有効なヒスタミン

生成の制御方法であることが明らかになった.

*東海大学海洋学部

牛肉部位聞の放射性セシウム濃度の差について(ノート)
鍋師裕美*菊地博之堤智昭

蜂須賀暁子松田りえ子
食衛誌 54(6)， 415~418 (2013) 

平成 23年 3月の福島第一原子力発電所事故後，牛肉か
ら高濃度の放射性セシウムが検出されたことから，暫定規
制値を上回る牛肉が市場に流通しないよう全頭検査が実施
されたしかし検査の過程で同一個体の部位間で放射性
セシウム濃度が異なる例が明らかとなり，検査結果の信頼
性に疑問が生じる事態となった.そこでわれわれは放射性
セシウムを含む同一個体由来の 5部位の肉を用いて測定部
位聞の放射性セシウム濃度の違いについて原因の解明を試
みたその結果，検討した 3個体すべてにおいて，脂肪含
量が高い部位ほど放射性セシウム濃度が低下することが判
明し，部位聞の放射性セシウムの濃度差が脂肪含量に起因
することが明らかとなった.さらに，筋肉組織は平均して
脂肪組織の 7倍以上の放射性セシウムを含んでいたことか
ら，ウシの個体検査で放射性セシウム濃度を測定する場合
には，脂肪の少ない筋肉部を用いた検査が適当であると考
えられた.
*国立医薬品食品衛生研究所
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