
� はじめに
近年，痩身効果や強壮効果を標榜した製品（いわゆる健康

食品）を摂取したことによる健康被害が報告されている。

一方，かつて脱法ドラッグとして販売されていた中枢神経

系へ幻覚等の作用を有する可能性が高い成分については，指

定薬物として平成１９年４月から薬事法で規制されている。

いずれの製品に対しても，国や都道府県が買上調査等によ

り流通実態の把握と取締りを行っているところである。しか

し、規制対象となる成分が年々増加しており，成分毎に異な

る分析法を用いると非常に時間がかかるため，迅速な分析法

の確立が必要である。

そこで，いわゆる健康食品に含有される可能性がある医薬

品成分と指定薬物について，LC/MSを用いた一斉分析法を

検討したので報告する。

� 試験方法
１ 対象とした医薬品成分及び指定薬物

＜医薬品成分＞グリベンクラミド，シブトラミン，センノ

シド A，センノシド B，ビサコジル，フェノールフタレイン，

フェンフルラミン，N‐ニトロソフェンフルラミン，フロセ

ミド，マジンドール，３，４，３’‐トリヨード‐L‐チロニン

（以下 T３），L‐チロキシン（以下 T４），シルデナフィル

＜指定薬物＞２‐アミノインダン，エトカチノン，ジフェニ

ルプロリノール，JWH‐０１８，４FPP，BDB，MDBP，５‐MeO‐

DMT，４MPP，DOI

２ 標準品及び調製

シルデナフィルは，守安らの方法１）により市販のバイアグ

ラ錠から抽出した。その他の標準品は，和光純薬工業㈱，東

京化成工業㈱及び SIGMA社の製品を用いた。

T３及び T４については，アンモニア水（２５％）を２％含有

するメタノール溶液に溶かして１０μg/mL及び１００μg/mLとし

た。その他の成分については，メタノールに溶解して各成分

を１０μg/mL及び１００μg/mL含有する混合標準溶液とした。

３ 試験溶液の調製

乳鉢で粉砕した３種の市販の健康食品 A，B，C各５０mg

に混合標準溶液１００μg/mLを１００μL添加し，メタノール２mL

を加えて５分間超音波抽出し，０．４５μmのメンブランフィル

ターでろ過したものを試験溶液とした。

４ LC/MS装置及び分析条件検討

LC装置：Acquity Ultra Performance LC（Waters社製），
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カラム：ACQUITY HSS T３（２．１×１００mm，１．８μm），移動

相：A液 １０mMぎ酸アンモニウム（pH３），B液 アセト

ニトリル，カラム温度：４０℃，注入量：２μL

質量分析装置：Quattro micro（Waters社製），イオン化

法：ESI，キャピラリー電圧：３．５kV，脱溶媒ガス：６００L/hr

（３５０℃），イオン源温度：１２０℃

� 結果及び考察
１ LCの移動相グラジエント条件及び流速の検討

LCのカラム及び移動相組成については，指定薬物の分析条

件として国が通知で示したもの２）とし，移動相のグラジエン

ト条件及び流速について検討した。その結果，流速０．３mL/min，

A/B＝９０／１０（０min）－８０／２０（４min）－１０／９０（８－１０min）

のグラジエント条件で，対象とした２３成分を１０分以内に分析

することが可能となった（表１）。

２ 抽出溶媒の検討

各成分の分析法をもとに，抽出溶媒について検討を行っ

た。メタノール抽出ではセンノシドの抽出率が低く，メタ

ノール／水（５／５）では JWH‐０１８の抽出率がメタノール抽出

の約５０％まで低下した。アセトニトリル／１％ギ酸（８／２）を

用いた場合には，保持時間約５分までのピーク形状が悪く，

測定不能であった。検討の結果，メタノール／水（７／３）を抽

出溶媒としたとき，センノシド及び JWH‐０１８のいずれの抽

出率も高く，効率よく抽出できることがわかった。

表１ 分析対象成分

成分 イオン化 プリカーサーイオン（m/z） コーン電圧（V） 保持時間（min）

MDBP Positive ２２１ ２０ １．５１

２‐アミノインダン Positive １３４ ２０ ２．３７

４MPP Positive １９３ ２８ ２．９２

エトカチノン Positive １７８ ２２ ２．９５

４FPP Positive １８１ ２８ ３．５３

５‐MeO‐DMT Positive ２１９ １８ ３．７９

BDB Positive １９４ １６ ４．４５

センノシド B Negative ８６１ ５０ ５．００

センノシド A Negative ８６１ ５０ ５．５５

ジフェニルプロリノール Positive ２５４ ２２ ５．８８

マジンドール Positive ２８５ ３２ ６．０９

DOI Positive ３２２ １８ ６．１８

フェンフルラミン Positive ２３２ ２６ ６．２４

シルデナフィル Positive ４７５ ４２ ６．４２

T３ Positive ６５２ ３５ ６．４３

フロセミド Negative ３２９ ２６ ６．６６

フェノールフタレイン Positive ３２０ ２４ ６．６７

T４ Positive ７７８ ３５ ６．７２

シブトラミン Positive ２８０ ２２ ７．２２

ビサコジル Positive ３６２ ３２ ７．７１

グリベンクラミド Positive ４９４ ２０ ７．９７

N‐ニトロソフェンフルラミン Positive ２６１ ２０ ８．１６

JWH‐０１８ Positive ３４２ ３８ ９．４２

表２ 抽出溶媒の検討結果：メタノールによる回収率を１．００として表示

成分 メタノール メタノール／水
（７／３）

メタノール／水
（５／５）

メタノール／１％ギ酸
（８／２）

アセトニトリル／１％ギ酸
（８／２）

エトカチノン １．００ １．１５ １．１６ １．０９ 測定不能

JWH‐０１８ １．００ ０．９６ ０．５１ １．１０ １．０３

センノシド A １．００ １．８８ ２．０７ １．７４ １．２６

フロセミド １．００ １．４０ １．１０ １．２６ １．１２

グリベンクラミド １．００ １．２５ ０．８２ ０．９４ ０．９８

シルデナフィル １．００ １．０６ ０．９９ １．０４ １．０８
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なお，T３及び T４については，甲状腺末中にタンパク質と

結合した形で存在するため，超音波抽出のみの簡便な方法で

直接分析することはできない。前処理として蓑輪らの方法３）

による酵素加水分解を行うことで，同一の LC/MS分析条件

を用いることが可能であった。

� まとめ
いわゆる健康食品及び指定薬物の検査については，成分毎

に様々な分析法が示されており，すべての成分を検査するに

は非常に時間がかかっているのが現状である。

そこで今回，迅速な分析を行うため LC/MSを用いた一斉

分析法を検討した。本法により，医薬品１３成分と指定薬物１０

成分について１０分以内で一斉分析を行うことが可能となっ

た。今後新たに検査対象となる成分についても，本法が適用

できると考えている。
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