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Ⅰ 緒言 

健康食品は、あらゆる年齢層で、健康に対する何ら

かの効果を期待して摂取する場合が多いことから、人

によっては使用法を無視して多量に長期にわたって摂

取する可能性がある。また、健康食品によっては、特定

の食品成分を抽出濃縮したものや摂食経験の乏しい

食品を原材料とすることもあり、そこに含まれる環境汚

染物質等の有害化学物質の摂取による健康被害が懸

念される。さらに、健康食品の中にはその効能を強める

ために医薬品としての承認を受けずに医薬品成分を加

えた商品が流通している場合があり、生活習慣病等で

薬を常用している人では健康食品との併用摂取による

健康被害事例が報告されている。 

本論文では、このような健康食品に対して、有害海

洋汚染物質として広く知られ、動物実験における生殖

毒性等が明らかな有機スズ化合物に着目し、健康食品

の安全性評価と有機スズ化合物の汚染実態調査を行

った。さらに、健康食品による健康被害事例の多いもの

として、医薬品成分の混入によるものがあげられるが、

それを確認するための高速液体クロマトグラフタンデム

質量分析計（LC/MS/MS）を用いた多成分迅速一斉分

析法の開発を行い、得られた研究成果をまとめた。 

Ⅱ 健康食品中の有機スズ化合物の

安全性評価と汚染実態 

有機スズ化合物のトリブチルスズ化合物（TBT）およ

びトリフェニルスズ化合物（TPT）は藻類や軟体動物に

強い殺生物作用があることから、漁網の防汚剤や船底

塗料として世界的に利用され、海洋汚染物質となった。

TBTに関する国際的な毒性評価作業が進められた結

果、免疫および生殖毒性が明らかとなった。そこで、

TBTおよびTPTに着目し、水産物を原料とした健康食

品について動物実験による安全性評価および有機ス

ズ化合物汚染の実態調査を実施した。 

まず、水産物を原料とした健康食品の安全性評価の

ために、これら健康食品を動物（マウス）へ大量経口投

与して急性毒性を調べ、有機スズ化合物を原因とする

胸腺委縮などの有意な影響がみられないことを明らか

にした。次に、水産物を原料とする市販健康食品中の

有機スズ化合物の汚染実態を調べたところ、牡蠣加工

食品、海藻加工食品、しじみ加工食品およびクロレラと

いった健康食品からモノブチルスズ化合物（MBT）、ジ

ブチルスズ化合物（DBT）、TBTおよびジオクチルスズ

化合物（DOT）が検出されることが明らかになった。健

康食品から摂取される有機スズ化合物の量は、TBTの

場合、厚生労働省が設定したビス（トリブチルスズ）オキ

シド（TBTO）の暫定一日許容摂取量1.6g/kg/dayの

1/270となり、通常の摂食方法では健康に影響がない

ことを明らかにした。しかし、健康食品だけでなく魚介

類などの食品からこれら有機スズ化合物が摂取される

ことを考えると、残留量のさらなる低減化が望ましいとい

える。 

Ⅲ 有機スズ化合物の微量分析法の

改良と新規開発 

TBTの免疫および生殖毒性が明らかにされ、微量分

析による継続調査が必要とされたことから、多くのマトリ

クスを含む健康食品中の有機スズ化合物の使用と汚染

の実態を解明するための精製法および微量分析法の

開発を行った。 

健康食品中の有機スズ化合物を精製するため、マト

リクスがさらに複雑で精製が難しいとされる塗料など家

庭用品からのTBTの精製法を検討した。イオン性を利

用して多くの夾雑物からTBTを選択的に分離精製でき

る陽イオン交換樹脂を用いることで、複雑なマトリクスを

有する塗料などからTBTを十分微量分析できる程度ま

で精製できるようになり、標準添加回収率も良好であっ

た。この精製法は、多くのマトリクスを含む健康食品の

有機スズ化合物分析に、反映できることを明らかにした。

有機スズ化合物は、TBT、TPTが抗菌剤として、DBT、

DOTがポリ塩化ビニルの安定剤として使用されてきた

が、DBTやオクチル酸スズは生分解性合成樹脂である

ポリ乳酸の重合触媒としても使用されている。また、ポリ
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乳酸の一部である環状ポリ乳酸が、健康食品として使

用されることから、有機スズ化合物の食品への汚染リス

クが懸念される。そこで、健康食品中の有機スズ化合

物について、使用および汚染の実態を把握するための

微量分析法の開発を行った。反応の穏やかなテトラエ

チルホウ酸ナトリウムによるエチル化を行い、ガスクロマ

トグラフ質量分析計（GC/MS）による定量を行うことで、

前処理にかかる時間が短縮され、溶媒使用量を1/3以

下に減らした安全な分析ができるようになった。分析結

果もサロゲートを用いることにより、ブチルスズ化合物で

は良好な回収率が得られ、精度良く分析できることを明

らかにした。健康食品を含む食品への移行調査への

適用も可能と考えた。 

Ⅳ 健康食品中の医薬品成分につい

ての高性能微量分析法の開発 

健康食品に関する健康被害のもう一つの視点として、

健康食品中に医薬品成分が混入することによる健康被

害報告が多いことを考慮し、ダイエット、強壮関連医薬

品成分 、血糖降下薬および催眠剤について

LC/MS/MSによる迅速多成分一斉分析法を開発した。

これら4効能を示す医薬品成分の多成分一斉分析法

はこれまで報告されていないことから、健康食品の安全

性の確保、および健康危機事象に迅速に対応するた

めにLC/MS/MSによる医薬品成分の一斉分析法を開

発した。厚生労働省より通知された「ウデナフィルの分

析方法について」（平成19年8月22日, 薬食監麻発第

0822010号 ）で示されたように、移動相の水溶性を増

すことで、強壮成分だけでなく、催眠成分やダイエット

成分についてもピーク分離が良くなり一斉分析できるよ

うになった。LC/MS/MSは、高速液体クロマトグラフ法

に比べて30～2500倍も良好な感度が得られることから、

希釈することでマトリクス中の夾雑物質を低減させて、

選択的に目的成分を分析することとなり、前処理時間

を短縮することができた。さらに、多成分を高感度一斉

分析することで、医薬品成分の混入の迅速な確認が可

能になった。このことは、健康被害を未然に防ぐ、ある

いは被害の拡大を少なくするという健康食品の安全性

を確保する目的に合致した。開発した一斉分析法によ

り、既知の陽性試料を分析できることを確認し、その有

用性を明らかにした。 

Ⅴ 総括 

本研究は、健康被害報告の多い健康食品について、

安全性評価を行い、含まれる有機スズ化合物の汚染実

態や医薬品成分の混入実態を確認するための新たな

高性能微量分析法の開発を行ったものである。 

１）水産物を原料とした健康食品の安全性を動物実験

で検証し、胸腺萎縮などの影響が見られないこと、さ

らに、市販健康食品中の有機スズ化合物の汚染実

態を調べ、推定摂取量は暫定一日許容摂取量の

1/270となり、ヒトへの健康影響は無視できるほどに

些細であることを明らかにした。 

２）健康食品中の有機スズ化合物の分析は、マトリクス

により大きく左右されるが、これを解決し有効な分析

方法を確立するために、より複雑なマトリクスである

塗料など家庭用品について有機スズ化合物の精製

法を検証し、健康食品に対する分析法に反映できる

ことを明らかにした。 

３）健康食品や食器、包装材として利用されるポリ乳酸

は、合成触媒に有機スズ化合物が使われることから、

汚染実態を明らかにする必要がある。ポリ乳酸中の

有機スズ化合物の新規分析方法を開発することに成

功した。 

４）医薬品成分が混入する可能性がある健康食品は、

汚染実態を監視するために迅速一斉分析が求めら

れる。本研究では、健康被害の多い医薬品成分を

対象とし、試料の精製方法や分離条件に新規な方

法を導入することで、精度の高い迅速多成分一斉分

析法を確立した。 

環境及び食品に関連してすでに規制を受けている

化学物質だけでなく、同じ目的で使用される代替物質

についても、健康食品中の汚染実態を確認することに

より安全性の再評価を行うこと、そのための高性能微量

分析法の開発は必要である。本研究の成果をさらに継

続的に推進することによって、健康食品の安全性の確

保につながり、健康危機管理事象への対応に活かすこ

とが可能といえる。 
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