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要約

活鰻及び鰻加工品（素焼き，蒲焼き）計75検体について，40種類の抗菌性物質（キノロン剤11薬

剤，サルファ剤11薬剤，ペニシリン系抗生物質6薬剤，その他12薬剤）の残留実態を調査した．薬

剤の測定は残留実態を詳細に把握するため，LC/MS/MSを用いて公定法に比べて高感度に行った．そ

の結果，エンロフロキサシンが14検体（痕跡～0.14ppm）から検出され，エンロフロキサシンが検

（ ） ．出されたすべての検体からその代謝物であるシプロフロキサシン 痕跡～0.011ppm も検出された

このほか，オキソリン酸が2検体（0.011ppm～0.094ppm ，オキシテトラサイクリンが5検体（0.017）

） ． ，ppm～0.038ppm から検出された 今回検出された4薬剤について加熱加工における消長をみるため

沸騰水浴中での分解性を調べた結果，オキシテトラサイクリンは30分で完全に分解したが，その他

の薬剤は1時間でもほとんど分解しなかった．
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Ⅰ は じ め に

平成15年，我が国では鰻の養殖に使用が認められてい

ない合成抗菌剤のエンロフロキサシンが中国産表示の鰻

蒲焼きから全国で相次いで検出された．これまでにも鰻

からはオキソリン酸 やオキシテトラサイクリン など１） ２）

の薬剤が検出された事例が報告されており，鰻は他の畜

水産品に比べて抗菌性物質の検出頻度が高い食品といえ

る．

畜水産品中における抗菌性物質の残留実態調査につい

てはほかにも数多く報告されているが ，鰻を対象３）～５）

にして蒲焼きなどの加工品も含めて調査した報告は少な

い．また，多くの薬剤を同時にかつ低濃度まで調査した

報告も少ない．

， ，今回 LC/MS/MSを用いた高感度一斉分析法 を用いて６ ７），）

鰻及び鰻加工品中の抗菌性物質40薬剤について残留実態を

調査したので報告する．

Ⅱ 実 験 方 法

1.試料

平成15年7月～平成17年7月に福岡市内を流通した活鰻

（原産国が特定されたもの）及び鰻加工品（素焼き，蒲

焼き）計75検体

＜内訳＞

活鰻

国産18検体，台湾産2検体

鰻加工品

国産表示17検体，中国産表示35検体，

台湾産表示3検体

2.調査対象薬剤

(1)キノロン剤（11薬剤）

－81－



エノキサシン，エンロフロキサシン，オキソリン酸，

， ， ，オフロキサシン サラフロキサシン シプロフロキサシン

ダノフロキサシン，ナリジクス酸，ノルフロキサシン，ピロ

ミド酸，ロメフロキサシン

(2)サルファ剤（11薬剤）

スルファキノキサリン，スルファクロルピリダジン，

スルファジアジン，スルファジミジン，スルファジメト

， ， ，キシン スルファチアゾール スルファメトキサゾール

スルファメトキシピリダジン，スルファメラジン，スル

ファモノメトキシン，スルフィソミジン

(3)ペニシリン系抗生物質（6薬剤）

アンピシリン，ベンジルペニシリン，フェノキシメチ

ルペニシリン，オキサシリン，クロキサシリン，ナフシリ

ン

(4)その他（12薬剤）

オキシテトラサイクリン，オラキンドックス，オルメ

トプリム，クロラムフェニコール，スピラマイシン，チ

アンフェニコール，トリメトプリム，ニトロフラゾン，

ピリメタミン，フラゾリドン，5-プロピルスルホニル-1

H-ベンズイミダゾール-2-アミン，フロルフェニコール

3.装置及び測定条件

既報 により次のとおり行った．６ ，７））

(1)LC

装置：Agilent社製 Agilent1100シリーズ

分析カラム：YMC社製YMC-Pack Pro C18，2mm×50mm

移動相：A液；0.02%ギ酸，B液；アセトニトリル

グラジエント条件：B液5%(3min)－12min－95%(5min)

－5%(10min)

流速：0.2mL/min

注入量：5 Lµ

(2)MS/MS

装置：Applied Biosystems社製 API4000

イオン化：ESI，(+)及び(-)

測定モード：SRM

モニターイオン：定量用及び確認用各1イオン

4.試験溶液の調製

既報 により次のとおり行った．６ ，７））

粉砕試料5g（肝臓及び腎臓については全量）にアセト

ニトリル30mLを加えホモジナイズ後ろ紙でろ過した．ろ

液にアセトニトリル飽和n-ヘキサン15mLを加え振とう

後，アセトニトリル層を50mLに定容した．うち10mLを濃

縮乾固後，アセトニトリル0.5mLを加え超音波装置にか

け，蒸留水4.5mLを加えフィルター(0.2 m)でろ過し試µ

験溶液とした．

5.定性及び定量

定量用イオンにおいて標準品と保持時間が近似した場

合，確認用イオンとの強度比を算出し標準品と一致した

場合のみ当該薬剤とした．また，検出された薬剤につい

ては標準添加法を用いて定量した．なお，測定結果が食

品衛生法違反（合成抗菌剤の検査結果が国の示す定量下

限以上）にあたる場合は，通知 に基づき試験溶液８ ，９））

の調製及び測定を行い，その結果を測定値とした．

Ⅲ 結 果 及 び 考 察

1.抗菌性物質の残留実態

活鰻及び鰻加工品（素焼き，蒲焼き）計 検体につ75

いて抗菌性物質40薬剤を検査した結果，表1に示したと

おり4種類の薬剤が検出された．キノロン剤であるエン

ロフロキサシンが国産表示の加工品 検体(0.043～2

0.074ppm，うち1検体が食品衛生法違反)，中国産表示の

加工品 検体(痕跡～0.056ppm，うち1検体が食品衛生11

法違反)，台湾産表示の加工品 検体(0.14ppm，食品衛1

生法違反)から検出され，エンロフロキサシンが検出さ

表1 鰻及び鰻加工品中の抗菌性物質の検出

エンロフロキサシン オキソリン酸 シプロフロキサシン オキシテトラサイクリン

活鰻

国産 0/18 1/18( ) 0/18 5/18(0.017－0.038)0.094

台湾産 0/2 0/2 0/2 0/1

鰻加工品

国産表示 2/17(0.043－ ) 1/14(0.011) 2/17(tr.) 0/80.074

中国産表示 11/35(tr.－ ) 0/19 12/35(tr.－0.011) 0/80.056

台湾産表示 1/3( ) 0/2 1/3(tr.) 0/10.14

計 14/75(tr.－0.14) 2/55(0.011－0.09) 15/75(tr.－0.011) 5/36(0.017－0.038)

※数値：検出検体数／検査検体数(最低検出値－最高検出値)

検出値の単位：ppm，tr.：痕跡（0.01ppm未満で検出 ，太字：通知に基づく測定結果（食品衛生法違反））
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れたすべての検体からその代謝物であるシプロフロキサ

シン（痕跡～0.011ppm)も検出された．我が国において

鰻の養殖に使用が禁止されているエンロフロキシンが中

国産表示の加工品から高頻度に検出されたことについて

は，鰻の養殖における我が国と中国との法規制の違いが

要因として考えられる．国産表示の加工品 検体からエ2

ンロフロキサシンが検出されたことについては，トレー

サビリティが不十分であったことが判明しており，当該

品が輸入品であった可能性も考えられる．オキソリン酸

が国産の活鰻 検体から検出され食品衛生法違反となっ1

たが，鰻の養殖以外の用途の製剤を使用したことが要因

として判明した．また，鰻を養殖する際の薬剤の休薬期

間は，飼育水の交換率が一日平均50％程度を条件とされ

ているが，実際の養殖においてこの条件を満足すること

はきわめて困難であるため，飼育水の交換率が指定の割

合未満であったことも要因として考えられる．このほか

オキシテトラサイクリンが国産の活鰻5検体（0.017～

0.038ppm）から検出された．

2.オキソリン酸の部位別残留

畜水産品中の抗菌性物質の残留事例は今までにも数多

く報告されているが，実際に検出された薬剤について部

位ごとに分布を調べた報告は少ない．そこで，人への危

害の違いを把握するとともに，特定の部位の測定が薬剤

の不正使用の確認手法として有効であるかを確認するた

めに，上述のオキソリン酸が検出された活鰻（2個体）

について，それぞれ筋肉，肝臓及び腎臓の残留量を調べ

た．表2に示したとおりオキソリン酸の濃度は個体1及び

個体2とも筋肉(0.086,0.088ppm)に比べて肝臓(0.14ppm)

で若干高い値となったが，腎臓(0.082ppm)では筋肉とほ

とんど違いは見られなかった．

表2 鰻中のオキソリン酸の部位ごとの分布

筋肉 肝臓 腎臓

1 0.086 0.14 0.082個体

2 0.088 0.14 0.082個体

ppm※単位；

3.抗菌性物質の加熱による濃度変化

今回の残留実態調査で検出されたエンロフロキサシ

ン，オキソリン酸，シプロフロキサシン及びオキシテト

ラサイクリンの4種類の抗菌性物質について加熱加工に

おける消長を調べるため，各薬剤を0.1mg/L含む水溶液

を調製し，沸騰水浴中で5分，30分及び60分加熱後の濃

度を測定した．図1に示したとおり，オキシテトラサイ

クリンは5分後には約20%に，30分後には完全に分解した

が，その他の薬剤については60分後でもほとんど分解し

なかった．よって，オキシテトラサイクリンは原材料の

活鰻に残留した場合，素焼きや蒲焼きに加工する過程で

かなり分解するが，その他の薬剤は原材料に残留してい

れば加工過程でほとんど分解することなく加工品中にも

残留するものと考える．このことは，今回の残留実態調

査の検出状況でオキシテトラサイクリンは活鰻のみから

検出され加工品からは検出されなかったこと，また，そ

の他の薬剤は活鰻のみでなく加工品からも検出されたこ

とと一致する結果となった．

図 抗菌性物質の加熱による分解1

Ⅳ ま と め

活鰻及び鰻加工品中の抗菌性物質の残留実態を調査し

た結果，中国産表示の鰻加工品からエンロフロキサシン

とその代謝物であるシプロフロキサシンが高頻度で検出

された．また，国産の活鰻からもオキソリン酸やオキシ

テトラサイクリンが検出されており，今後も監視を継続

していく必要があるといえる．特に，輸入品については

原産国における法規制や使用実態等を十分把握したうえ

で効率的に行っていく必要があると考える．

なお，本研究の内容の一部についてはすでに日本食品

衛生学雑誌 で発表している．１０）
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