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研究成果の概要（和文）：多岐にわたる加工食品を高脂質食品、低脂質食品、準農産物、ノンア

ルコール飲料及びアルコール飲料に分類して、これらに適用できる迅速かつ簡便な残留農薬一

斉分析法を構築した。当該分析法を活用して市場に流通する加工食品中の残留農薬を分析した

結果、食品衛生法の基準を超過する農薬を含む加工食品を検知し、販売者に自主回収を促した。

また、消費者からの要請に基づいて風味異常を呈した食品から原因と推察される農薬を検出し、

当該分析法の実用性を証明した。 
 
研究成果の概要（英文）：Rapid and easy multiresidue methods for determination of 
pesticides residues in processed foods were developed. These methods were applicable to 
the monitoring of pesticides residues in processed foods in markets and detected a case of 
over the maximum residue limit. Furthermore, these methods were able to detect a 
pesticide from processed foods with foreign taste. Thus, these methods would be useful for 
monitoring pesticides residues in processed foods. 
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2009年度 1,400,000	 420,000	 1,820,000	 

2010年度 1,100,000	 330,000	 1,430,000	 

2011年度 900,000	 270,000	 1,170,000	 

総	 計 3,400,000	 1,020,000	 4,420,000	 

 
研究分野：医歯薬学 
科研費の分科・細目：社会医学・衛生学 
キーワード：食の安全、残留農薬、加工食品、一斉分析法 
 
１． 研究開始当初の背景 
	 2007 年末から 2008 年初頭にかけて、有機

リン系農薬によって汚染された中国製輸入

冷凍餃子を喫食したことによる健康危機事

例が発生した。農産物中に残留する農薬につ

いては、食品衛生法に残留基準（基準値）が

明記されており、基準値を超える農薬が残留

した農産物が流通しないよう、検疫所及び各

都道府県の衛生研究所等において検査が実

施されている。しかし、餃子等の加工食品に

は、一部の食品を除いて基準値が設定されて

おらず、加工食品中の残留農薬は、殆ど検査

されていないのが実状であった。上記の餃子

の事例以降、飲料中への除草剤混入事例や中

国での乳製品中へのメラミン混入事件など、

加工食品に対する国民の不安が高まってお
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り、沈静化した傾向はあるものの、その状況

は続いている。我が国は、カロリーベースで

約 60％を輸入食品に依存し、国民が望む「よ

り便利な食生活」に呼応して、市場では多様

な加工食品が大量に生産され流通している。

しかし、農産物の残留農薬に対する規制が強

化される一方で、加工食品に対する残留農薬

の検査は、軽視され続けてきた。加工食品中

の残留農薬の分析法については、一部の加工

食品とベビーフードを対象とした方法しか

見当たらない状況であった。また、その分析

工程は煩雑であり、多数の検体のスクリーニ

ング方法には不向きである。すなわち、加工

食品中の系統立てた残留農薬一斉分析法は

存在しないのが実状であり、迅速かつ簡便な

加工食品中の残留農薬一斉分析法の開発と

検査の実施は、食の安全に対して不安が高ま

っている状況において急務であった。	 

 
２．研究の目的 
	 研究目的は、多様な加工食品を水分、脂質、

タンパク質、糖分及び塩分等の含有量を考慮

して系統的に整理し、その系統に基づいた迅

速かつ簡便な加工食品中の残留農薬一斉分

析法を構築することである。また、市場に流

通する加工食品中の残留農薬の実態を明ら

かにし、我が国の加工食品中の残留農薬の検

査体制の構築に役立つ情報を提供する。	 

	 加工食品の多くは、農産物と比較して、水

分含量が低く、脂肪、糖分及び塩分等の農薬

の分析を妨害する成分を多く含むため、従来

の農産物を対象とした残留農薬の分析法で

は対応が困難な例が多い。また、飲料につい

ては、アルコールの含有による影響を考慮し

て、別の前処理方法を考案する必要がある。

しかし、これまで多様な加工食品に対して、

その特性毎に系統立てた分析法は考案され

ていない。そこで、研究者らは加工食品をそ

の特性毎に整理し、それぞれに適用できる迅

速かつ簡便な残留農薬分析法を構築し、その

妥当性を検証する。また、本法を活用して市

場に流通する加工食品中の残留農薬の実態

を明らかにする。研究者らは、Anastassiades	 

M.らによって開発された迅速な農産物中の

残留農薬一斉分析法（QuEChERS 法）を改良し、

独自の迅速かつ簡便な一斉分析法を構築し、

行政検査に活用している。当該分析法の特徴

は、ディスポーザブルのポリプロピレン	 

(PP)	 製遠心管内で溶媒抽出を行い、塩化ナ

トリウム及び無水硫酸マグネシウムによる

塩析・脱水を行い、回収された有機層をその

まま固相で精製して少ない器具で迅速に試

験液を得ることである。研究者らは、この分

析手法を新たに構築する加工食品中の残留

農薬一斉分析法に活用することとした。さら

に、構築した分析法を適用し、市場に流通す

る加工食品中の残留農薬の実態を明らかに

する。なお、使用する分析機器は、質量分析

計付ガスクロマトグラフ（GC-MS）、タンデム

型質量分析計付ガスクロマトグラフ

（GC-MS/MS）及びタンデム型質量分析計付高

速液体クロマトグラフ（LC-MS/MS）とした。	 

	 

３．研究の方法 
	 加工食品の特性に応じて系統的に分類し、

分析法を構築した（図）。加工食品を飲料以

外（A;	 固形分を主体とする食品群）と飲料

（B）に大別し、（A）については、機器分析

上の障害となる脂質を多く含む食品（A-1；

高脂質食品／餃子等の中華総菜、カレー、揚

げ物及び食肉製品等）、脂質は多く含まない

が水分含有量が低く溶媒抽出工程に支障が

ある食品（A-2；低脂質食品／漬け物、ジャ

ム、ドライフルーツ、調味料）及び生鮮農産

物と同様の分析工程を適用することが可能

と予測される食品（A-3；準農産物／ゆで野

菜、米飯及び麺等）に分類し、（B）について



 

  

は、アルコールを含むため溶媒抽出工程に支

障がある飲料（B-2；アルコール飲料／ワイ

ン、日本酒、ビール及び蒸留酒等）及びノン

アルコール飲料（B-1；果汁、茶、乳及びコ

ーヒー等）に分類して分析法を検討した。ま

た、構築した分析法を適用して市場に流通す

る加工食品中の農薬の残留実態を調査する。	 

	 
	 	 	 加工食品	 
	 
	 
	 固形を含む食品群	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 飲料類	 
	 
	 
	 
	 高脂質	 低脂質	 準農産物	 	 
	 食品群	 食品群	 	 	 	 
	 	 (A-1)	 	 	 	 (A-2)	 	 	 	 	 (A-3)	 
	 
	 
	 
	 
	 ノンアルコール飲料	 	 	 アルコール飲料	 
	 	 	 (B-1)	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 (B-2)	 
	 
	 
	 	 図	 残留農薬分析のための加工食品の

分類模式図	 
	 
４．研究成果	 

(1)	 高脂質食品中の残留農薬分析（A-1）	 

	 餃子、カレー、揚げ物及び食肉製品等は、

農産物と比較して水分含量が低く、脂肪、糖

分及び塩分等の農薬の分析を妨害する成分

を多く含むため、従来の農産物を対象とした

残留農薬の分析法では対応が困難な例が多

い。特に脂質は、GC-MS あるいは LC-MS/MS を

用いた分析工程において大きな支障となる

ことから、脂質除去工程を組み込むこととし

た。この脂質除去工程としては、特殊な機器

が不要であり、操作が簡便であるアセトニト

リル／ヘキサン分配法を採用した。脂質中に

取り込まれた農薬を効率的に抽出できるよ

う、抽出溶媒には脂質との相溶性に優れる酢

酸エチルを採用した。更に抽出容器に 50mL

の PP 製遠心管を採用にした。これにより、

洗浄が必要なガラス器材の使用量を減らす

ことができ、加えてそのまま遠心分離操作に

移ることができるため、一連の分析操作に要

する労力を軽減することが可能となった。構

築した分析法の概要は、以下の通りである。

①無水硫酸マグネシウム加えて酢酸エチル

で抽出する。②酢酸エチルを留去しヘキサン

に再溶解する。③アセトニトリルを加えてア

セトニトリル／ヘキサン分配による脂質除

去する。④アセトニトリルをグラファイトカ

ーボンブラック／PSA	 (GCB/PSA)	 カラムで精

製する。⑤濃縮定容して機器分析する。	 

	 当該分析法を活用して、市場に流通する高

脂質食品（75 品目）中の残留農薬を調査した。

その結果、ポテトフライからクロルプロファ

ムを検出したが、これを含めて全ての食品は

食品衛生法の基準に適合していた。また、大

阪府民から要請のあった食事の異常風味に

ついて、当該分析法を活用して原因を調査し

た。その結果、食事に含まれる惣菜から施設

の殺虫処置に使用する薬物を検出し、当該事

案の原因究明に役立った。	 

(2)	 低脂質食品中の残留農薬分析（A-2）	 

	 漬け物、ジャム、ドライフルーツ等の食品

は、農産物と比較して水分含量が低く、脂肪

含有量は低いものの糖分及び塩分等の農薬

の分析を妨害する成分を多く含み、特にジャ

ムやドライフルーツ等の粘稠性が高い食品

については、抽出溶媒との混合性が悪いため

注意を要する。そこで生鮮農産物中の残留農

薬分析法において、試料を予め精製水で希釈

して流動性を高めつつ、同時に糖分及び塩分

等の影響を緩和する方法を適用することと

した。構築した分析法の概要は、以下の通り

である。①試料と等量の精製水を加えてアセ

トニトリルで抽出する。②塩化ナトリウムと

無水硫酸マグネシウム加えて脱水・塩析する。

③アセトニトリルを GCB/PSA カラムで精製す



 

  

る。④濃縮定容して機器分析する。	 

	 当該分析法を活用して、市場に流通する低

脂質食品（74 品目）中の残留農薬を調査した

結果、漬け物から食品衛生法の基準を超過す

るパクロブトラゾールを検出した。確定検査

実施後、当該漬け物は自主回収され、法に適

合しない食品の市場からの排除に役立った。	 

(3)	 準農産物中の残留農薬分析（A-3）	 

	 生鮮農産物を軽い湯通し等の冷凍野菜等

の加工食品は、一般的な農産物中の残留農薬

分析法を適用できるため、加工食品中の残留

農薬分析法の検討対象から省いた。炊飯した

米飯等の加工食品の組成は単純であるが、で

んぷん質による粘稠性のため、試料の均一化

が困難であり、その後の抽出工程での溶媒と

の混合性が極めて悪い。この粘稠性を緩和す

るためにフードプロセッサーを用いて試料

を均一にする工程で規定量の精製水を加え

て粥状にすることとした。これにより試料の

均一化の問題と溶媒との混合性の問題の双

方を解決することが可能となった。なお、分

析法は、米飯等の脂質の少ない場合、上記の

A-2 を適用できる。脂質を多く含む米飯加工

食品等については、上記の A-1 を適用できる。	 

(4)	 ノンアルコール飲料中の残留農薬分析	 

	 (B-1)	 

	 飲料については、多種多様であるが共通し

て大部分が水分であるため固形の食品と比

較して一様に妨害成分の量も少ないと考え

られる。脂質については、乳に数％程度含ま

れることから、その影響に注視しつつも生鮮

農産物中の残留農薬分析法に使用する

QuEChERS	 変法を適用することとした。なお、

試料が液体であることから、より簡便性を高

めるため、溶媒抽出工程では、ホモジナイザ

ーを使用せず、複数の試料を併行処理するこ

とができる振とう機を使用することとした。

構築した分析法の概要は、以下の通りである。

①試料をアセトニトリルで振とう抽出する。

②塩化ナトリウムと無水硫酸マグネシウム

加えて脱水・塩析する。③アセトニトリルを

GCB/PSA カラムで精製する。④濃縮定容して

機器分析する。	 

(5)	 アルコール飲料中の残留農薬分析(B-2)	 

	 アルコール飲料中の残留農薬の分析にお

いては、含まれるアルコールの抽出あるいは

精製工程における影響を考慮し、その影響を

回避する必要がある。すなわち、アルコール

飲料中のアルコール濃度も幅広いため、残留

農薬の分析工程で、どの程度のアルコール濃

度において影響があり、どの様に対応すれば

よいか客観的に検証することが重要である。

今回、ぶどう果汁に規定のエタノールを添加

して調製した模擬アルコール飲料を用いて

残留農薬の分析工程でのアルコール濃度の

影響を検証した。その影響を考慮してアルコ

ール飲料中の残留農薬の分析法を確立した。	 

	 アルコール飲料において、試料を精製水で

希釈しないで抽出した場合、アルコール度数

の増加に伴い、農薬の回収率の低下が認めら

れた。特にアルコール度数が 30％以上で回収

率の低下が顕著であった。試料を精製水で希

釈して抽出した場合、回収率の低下が回避さ

れた。飲料中のエタノールが分析に影響する

ことが推察されたため、模擬アルコール飲料

を調製してエタノールの影響について検証

した。その結果、アルコール飲料での回収率

低下の原因は、農薬の抽出効率の低下による

ものではなく、エタノールが有機相の体積を

増加させることに起因すると考えられ、その

回避には抽出に先立ってエタノール濃度が

10%以下になるよう試料を精製水で希釈する

ことで対応可能であった。構築した分析法の

概要は、以下の通りである。①エタノール濃

度が 10%以下になるよう試料を精製水で希釈

する。以下、(B-1)に同じ。	 



 

  

(6)	 	 精度管理試料の考案	 

	 加工食品は、複数の食材が混在する、また

は、煩雑な加工工程を経ており、食品衛生法

の基準適合性について、慎重に判定する必要

がある。個別の基準が設定された加工食品は

少なく、大半は原則として一律基準（0.01	 

ppm）が適用される。しかし、加工食品を構

成する食品原料が食品衛生法で定める規格

に適合している場合には、一律基準超過によ

らず適合するものとみなされる。このため製

品の加工食品の分析値のみの情報で、基準適

合性の判断を行うには不十分である。この点

について、低脂質加工食品の実態調査を行い、

違反の蓋然性が疑われる食品（前記の漬け

物）を検知し、その判断を求められる事案を

経験することで、最終製品を構成する食品か

ら、原材料ごとに分別し原材料単位で分析を

行う技能の必要性を認識した。そこで原材料

に分別可能な精度管理試験用試料を新たに

開発した。すなわち、農薬を添加した精度管

理試験用試料は、原材料への分別が可能な試

料を前提として、①原材料への分別が可能で

あること、②特定の原材料に農薬が局在化し

ていること、③原材料の分別が短時間に容易

に行われること、④分別過程で原材料の形状

が安定していること、⑤原材料間で農薬の移

行が微量であること、⑥原材料ごとの加工係

数（加工による重量変化率）を明示できる、

以上六項目を重視して模擬加工食品を開発

した。これらの条件を兼ね備えた模擬加工食

品として、精度管理用試料（ポークビーンズ）

を確立した。当該試料は、大豆とトマトピュ

ーレ及びハムから成り、これを使用すること

により加工食品特有の分別工程等の課題に

焦点を当てた精度管理試験を実施できるこ

とを示した。	 

(7)	 	 今後の展望	 

	 本分析法は、国で開発されている加工食品

中の残留農薬一斉分析法よりも簡便である

ことから、中国製冷凍餃子事件に類する健康

危機事案から流通食品のモニタリング調査

まで広く適用できることが期待される。加え

て加工食品中の残留農薬分析結果に基づい

て、食品衛生法の適用を検討する場合、原料

ごと分別分析が必要であるとの課題を示し

た。今後、この分別工程を含めた分析法の精

度管理が加工食品中の残留農薬検査に不可

欠と考えられることから、本研究で考案した

新たな精度管理試料がひとつの基本モデル

となることが期待される。	 

	 

５．主な発表論文等	 

〔雑誌論文〕（計 4件） 
①	 福井直樹、高取	 聡、北川陽子、起橋雅

浩、小阪田正和、中辻直人、中山裕紀子、

柿本	 葉、尾花裕孝、LC–MS/MS を用いた

迅速で簡便な飲料中の残留農薬一斉分

析法の実用化に向けての検討、食品衛生

学雑誌、査読有、印刷中	 

②	 起橋雅浩、小阪田正和、内田耕太郎、永

吉晴奈、山口貴弘、柿本健作、中山裕紀

子、尾花裕孝、加工食品試料を用いた外

部精度管理試料調製の検討、食品衛生学

雑誌、査読有、51、2010、253-257 

③	 北川陽子、起橋雅浩、高取	 聡、岡本葉、

福井直樹、村田弘、住本建夫、尾花裕孝、

GC/MS を用いた加工食品中の残留農薬一

斉分析法の検討、食品衛生学雑誌、査読

有、50、2009、198-207	 

④	 北川陽子、起橋雅浩、高取	 聡、岡本葉、

福井直樹、村田弘、住本建夫、尾花裕孝、

GC-MS/MS を用いた加工食品中の残留農

薬一斉分析法の検討、食品衛生学雑誌、

査読有、50、2009、243-252	 

〔学会発表〕（計 6件） 



 

  

①	 福井直樹、小阪田正和、高取	 聡、北川

陽子、柿本葉、中辻直人、中山裕紀子、

起橋雅浩、尾花裕孝、原材料に分別可能

な加工食品試料を用いた農薬分析技能

試験、第 102 回日本食品衛生学会学術講

演会、2011、秋田	 

②	 起橋雅浩、中山裕紀子、内田耕太郎、永

吉晴奈、山口貴弘、柿本健作、尾花裕孝、

冷凍餃子を試料とした加工食品中の農

薬分析における技能試験、第 102 回日本

食品衛生学会学術講演会、2011、秋田	 

③	 福井直樹、高取	 聡、北川陽子、起橋雅

浩、中辻直人、小阪田正和、柿本幸子、

尾花裕孝、LC/MS/MS を用いた飲料中の残

留農薬一斉分析法の検討、第 47 回全国

衛生化学技術協議会年会、2010、兵庫	 

④	 北川陽子、起橋雅浩、高取	 聡、福井直

樹、中辻直人、小阪田正和、柿本幸子、

尾花裕孝、GC/MS/MS を用いた加工食品中

の残留農薬一斉分析法の検討（農産物を

主原料とした可能食品を中心に）、第 47

回全国衛生化学技術協議会年会、2010、

兵庫	 

⑤	 福井直樹、高取	 聡、北川陽子、柿本幸

子、柿本葉、村田弘、起橋雅浩、尾花裕

孝、農産物を主原料とした加工食品の残

留農薬実態調査、第 46 回全国衛生化学

技術協議会年会、2009、盛岡 

⑥	 起橋雅浩、小阪田正和、内田耕太郎、永

吉晴奈、山口貴弘、柿本健作、尾花裕孝、

加工食品試料を用いた外部精度管理試

料調製の検討、第 46 回全国衛生化学技

術協議会年会、2009、盛岡	 

〔図書〕（計 1件）	 
①	 高取	 聡、起橋雅浩、北川陽子、福井直

樹、柿本	 葉、尾花裕孝、Rapid	 and	 easy	 

multiresidue	 method	 for	 determination	 

of	 pesticide	 residues	 in	 foods	 using	 

gas	 or	 liquid	 chromatography–tandem	 

mass	 spectrometry、

Pesticides-Strategies	 for	 Pesticides	 

Analysis、INTEC、2011、197-214	 

〔その他〕メールマガジン（大阪府立公衆衛

生研究所のホームページに掲載）： 
①	 加工食品を対象とした残留農薬一斉分

析法の開発と実態調査、大阪府立公衆衛

生研究所メールマガジン	 かわら版＠ｉ

ｐｈ第 89 号 2011 年 1 月 31 日発行

http://www.iph.pref.osaka.jp/meruma

ga/back/89-2.html	 

②	 加工食品を対象とした残留農薬一斉分

析法の開発、大阪府立公衆衛生研究所メ

ールマガジン	 かわら版＠ｉｐｈ第81号

2010 年 5 月 31 日発行

http://www.iph.pref.osaka.jp/meruma

ga/back/81-1.html	 

	 
６．研究組織	 

(1)	 研究代表者	 

	 	 高取	 聡（TAKATORI	 SATOSHI）	 

	 	 大阪府立公衆衛生研究所•衛生化学部•	 

	 	 主任研究員	 

	 	 研究者番号：90311480	 

(2)	 研究分担者	 

	 	 起橋	 雅浩（OKIHASHI	 MASAHIRO）	 

	 	 大阪府立公衆衛生研究所•衛生化学部•	 

	 	 主任研究員	 

	 	 研究者番号：60250312	 

	 研究分担者	 

	 	 北川	 陽子（KITAGAWA	 YOKO）	 

	 	 大阪府立公衆衛生研究所•衛生化学部•	 

	 	 主任研究員	 

	 	 研究者番号：20280836	 

	 	 福井	 直樹（FUKUI	 NAOKI）	 

	 	 大阪府立公衆衛生研究所•衛生化学部•	 

	 	 主任研究員	 

	 	 研究者番号：90516717	 


