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茨城県産二枚貝の麻痔性貝毒組成
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茨城淋 Tbaralく1PreEeeture

現在,麻神性只寺 (PST)は,サキシトキシン (STX)の

同族体として, 1)サキシトキシン (STX)秤,ゴニオトキ

シン (GTX)群などのカルバメイトトキシン,2)プロトゴ

ニオトキンン(PX C)群などのN-スJt,フォカルバモイルト

キシン,3)デカJI,バモイ/レトキシンなど.大きく3つに分

打られ,20を超える化学的性質と車力の異なる成分が知られ

ている (FLg1)8これらの中には.フグ帝の毒力に匹敵する

市毒性のものが多いが,2)のN-スル7オカルバモイル トキ

シンに尻するものは.特に低い蕃性を示す｡しかし,このよ

うな低苛性成分も,hLl水分解により,問単に市苛性成分に変

換することから,現在の公定法であるマ.A/ス77セイにより

得られた苛性偶だけでは,共の寺性を求められない.このた

め,環化貝類のPSP組成を知ることが必要である｡

二枚貝は有毒プランクトンを捕食して碓化するが,その番

組成はプランクトンのPSP組成を反映することから,蒋化月

のPSP組成から串化原因についての情報や蒔化の予知を可

能にし,さらには,糖化機構の解明の手がかりが得られる｡

一方,貝体内に取り込まれたPSPは,ある種の貝では生体内
で変換が起こることが知られており,貝類のPSP代謝に関す
る知見も得られる｡

そこで,本研究では,1993年から1996年にかけて,茨城県

で採取された苛化二枚貝,ムラサキイガイ,チョウセンハマ

グ1),ウバガイのPSP組成を検討したOまた,月体内におけ

るt'Sl)代謝横手再などを知るため.寿化したウバガイについて

部位別にPSP組成を検討した｡

実戦材料および方法

供杖二枚見 試料は,1993年から1996年まで.茨城L-.!鹿嶋

および久慈浜で採取された･祐化二枚貝,ムラサキイガイ

MyE71usedulLS.チョウセンハマグリJtleyeLTtZb′材rCkllおよ

びウバガイLもeudoGGrdLu桝SOChnltnens7Sを用いた｡

PSPの抽出 Fzg2に示す嫌作でPSPの抽出を行-)た.

すなわち.蒔化二枚貝の中腹腺あるいは各部位10gに3倍管

見の80%エタノール(pH35)を加え,5分間ホモジナイズす

るbこれを,遠心分村(5.000rpm 15分間)し,上浦を得る｡

さらに,この操作を2回繰り返し,上清を合わせて,減圧漁

射し.ジクロロメタンを用いて脱脂後.Sep-PakC..カ- ト

リyジカラム (Waters社製)に供したものを試験浴液とし

た｡
暮成分のHPLC分析 上冨己のようにして縛られた試験溶

液について,Tablelに示す条件のHPLC法により,類成分

を検討した｡すなわち,逆相系カラム (YMCODS-AM314,

6×300mm)を用い,移動相はGTX群では.2mM 1-へ

*1茨城県衛生研究所
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ブタスルホン酸を含む 1%メタノ-ルー005M ')ン欣横漸 なお,槻津別 ま.GTX評はNoguchLら')の方法,STX静

聴(pH70),SIX群では,同じく25%メタノール-005M 1) はDa･goら''の方法により調製したものを用いた｡

ンi扱捷衝液(pH70)を用いた.分ALされた専成分はアルカリ

性下,過ヨr'/兼験で分解し.得られた生成物の蛍光を,励起 着 果

波長336nm.蛍光波長39011mで肯定するポストカラム蛍光化

HPLC法rIにより分析し1.:.宙毒成分であるPX (C)群は. HPLCクE)マ トグラム 19%年の.ムラサキイuィ.チョ

鼓賢溶液をOINJf汝中,100'Cで】5分間加赦して終られた試 ウセンハマグリおよびウバガイの巾船叛の代案的なM'LC

脈 渡をCTX群と同様に分析し,増加したGTX解の考成 クUマトグラムをFig3に示した｡事化した各月のCTX群

分束から井出した｡ の分析では,いずれb圭として5つのピークが認められた｡
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そのうち4つのピークはそれぞれGTX4,1,3および2の 2)およびGTX4,1,3.2であることがわかった｡STX

tl洋品のそれと一致した｡保持時f和6分過ぎに現れるピーク 群の分析では.いずれもSTX群はほとんど検出されfJ:かっ

は.埴酸軟性下加熱することにより消失し,代わってCTX 3 た｡
のピークが新着に増大し,GTx2のど-クも少し大きくな PSP組成比 以上のことから.これまでの茨城県境菰化こ

ったことから.Px2(C2)と少史のPXl(CL)が存在 枚貝のPSPの主成分は,GTX1,2,3および4とPX(C)

することがわかった｡従って,ピークは,PX1,Z(Cl. であることがわかったが.各年を通じて,貝の脚 によって.
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Co‖octlOn

DJte(Year)
4/1叶的)
4/1<T3)

I/2<■叫)

5/1粥■84)
5/2<'-l)

4′2C(161

4/25(15)

5/I(15)

3/21(yl)

A/柵)
4/仰 )

1/10ぐ●●)

1ハ叫●一l)
A/23('Il)
A/30(ll)

5/1ぐ01)
5/13(ll)
01 101 201 301 401 501 801 701 BO1 901 1Om nol●■

Flg6.Para)yticsh(州flshpoISOn(PSP)composltJOTl
oEsurfclamto:(If)catedlnIbarakT.Japan

その凪成比に特赦がみられた｡ た｡

1993年から1996年におけるこれらの軽化只の1'SP組成を ウバガイとチョウセンハマグl)では,PX(C)ばlo-芝oモ

月の鐘頒ごとに,FLg4-6に示した｡すなわち,ムラサキイ ル%と比較的多丑に含まれ.射 ヒを通してのその消長は明ら

ガイでは,N1-0Hカル′<メイトトキシンであるGTX1.ま かではなかった.

たは,そのエピマーであるGTX4が主成分であり,合わせて ウバガイでは.ムラサキイガイと同様に.N1-OilhJレバメ

Soモ/レ%以上を占めた.PX(C)は寿化の初期には9-14モ イトトキシンのGTX lま1.:はそのエピマーのCTX4が圭

ル%であったが,酎 ヒの終掛 こは,18-42モル%に減少し 成分であったが,その泉はムラサキイガイよりは少なく.NI

b止 C'｣ d'｣

Jl.Jl'】lo
Ret■ntJOntlme(mn)

∴ l _._ fi.:__
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-HカルバメイトトキシンのCTX3またはそのエピマーの

CTx2が増加した｡

チョウセンハマグl)では.さらにそれが増加】し,GTX3を

王威分とする拭料が多かっfu

ウJ(ガイの辞世別PSP姐成 一九 1994年 4月26日およ

び1996年4月16Elに採取した毒化ウバガイの部位別 HPLC

クロマトグラムをF】g7およびBに示した.

1994年4月26Lヨ採収のウバガイの部位別のPSP組成から,

中脳腺や脱などの内服部では,芹足やIm殻筋 (貝柱)の筋肉

部分に比べて,Nト011トキシンCTX日 .4)に対し.NI

GTXl

Gl7(2
GTX3
1 I

-H トキシンであるGTX(2,3)の省q合が増加する頼向が

みられた (FJg7)｡さらに.LPJA腺と漁を除いた,･内Jiの鉢分

ではこのような傾向が収着に認められた(FIE9)｡すなわち,

これらの部分のPSPJ(タ-ンは.筋内部のものと全く異な

り,CTX(1.4)のピークは稚く小さいか,あるいは,ほ

とんど謎められず,PX(C)とCTX3およびGTx2のビ-

タのみを示した｡

1996年4月16El採取のウバガイにおいても,このような傾

向がみられ,特に中腹娘と腹などを除いた内臓部分では,

GTX(I,4)が減少し.CTX(2,3)の割合が増加する

b)

J -;or21B
Ftig9 ParalyL)CsheJlllShfX)lSOn(PSP)profllesofvISCeraandmusc一eofsu√tdam
n1994byHPLCanaZyzer
a)GTXstandaE,d.b) n scera exLraCl.C)musckextracL
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バターンがみられた｡しかしながら,中腹娘に次いで,高い 3月22日採取したムラサキイガイではL'SPバターンには差

苛性を示した晶体では,NL-OH トキシンのCTX(1,4) 輿はみられず,どちらもCTX(1.4)が主成分であった(FLg

が主成分であり.そのHPLCクロマ トグラムでは,PX(C) Ll)｡

とGTXI.2,3および4のど-タが惣められた(F)g8)Q

このような差掛 まウバガイ以外でも,1996年4月15日採取 考 ま

したチョウ七ンハマグ')の中勝腺とこれを除く可食都全体の

クロマトグラムでも同様にみられた(Flg10)｡また,1996年 PSPに上って毒化した貝類の l巧P叔戊は,原田ブランク
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トンのPSPM を反映するものの.浦食した貝伴内の-SSlや

排軌 変換などの代W ..の違いに上り,共なった組成を示す

ことも考えられる｡実際,AlLmlJdnLLmSPPなどの孝化原因

プランクトンは,PX(C)などの他市性成分が圧倒的に多い

のに対して.希化した二枚貝では,市寺性成分が多見に検出

され.只体内での変換が考えられている｡

中腸腺のPSP成分PX(C)およびGTX1,2,3,4は,

毎年供昏【し1.,･只lこ共通して検出され.原E当プランクトンの

PSP組成を反映しているものと考えられたが.各供試貝の

PSP出成比は.同一原田プランクトンIL･'7によるはばrrl1時

軌 間地点での蒔化であるにもかかわらず.月の脚 によっ

て共なり,各年を通じて,一定の組成比の特徴がみられT.:｡

すなわち,各只の中解除のPSP助成は,ウバガイやチョウ

セン′､マブリでは,ムラサキイガイと比較して,PX(C)の

含JLが多かった｡また,ウバガイは,ムラサキイガイより,

GTX (I. 4)のNトOHカ JLu<メイトトキシンに対する

CTX(2,3)のNトHカルバノイトトキシンの割合の増加

がみられたが.チョウセンハマグリでは.その増加はさらに

新著であった｡

-1Jl.Nl-OHトキシンGTXlとGTX4b'よぴry'1-日

トキシンGTXZとGTX3は,それぞれ目性のα-,メ-エピ

マーであるが.プランクトンでは主にp-エビ71(CTX3,

GTXJ,Px2(C2)など)が生産され.貝体内に取り込

まれたのち,次窮に安定なa一エピマーに変化し,そのa/P比

率は3/lで平衡に遠すると考えられている｡一)また.ShlmlY.U

らSlによると,GTX 1(a)/GTXd(β)およびGTx2(α)/

GTX3(P)の平衡点は7/3である｡供試した二枚貝でも,

再化の初期にはCTX4(P)が多い (a/F比牽く1)那,ホ

化が進tfにつれて,GTX1(a)の朔合が増え.希化の末期

には.a/Pが逆転し.平衡点lこ近づくように思われT.:｡1996

年の桔巣をFlg12に示した｡他九 NトHトキシンのGTx

2(a)とGTX3(P)の関では,苛化の末鞘に.GTx2(a)

が徐々に増える憤向はみられたが.a/βはO5をEiえること

はなかっlL:.GTX3(β)へのエピマー化は,中性付近でも,

酢便船などの塩の煙 く少且の存在下で,非常に増加する6)こ

とが知られている｡本実験措巣に示されるように,GTX3

(P)からCTX2(a)へのエピマー化が起こりにくかった要

因は塩の存在などが考えられる｡

さらに.ウバガイの部位別PSP軌戊についてみると,筋肉

部位に比べて,内脚 位では,NトHトキシンのGTX2およ

tFCTX3の書l合が多く,両名で明らかに異なって,Nl-OH

トキシンがほとんどみられなかった内Ji部位もあった｡

NトOHから.NトHへの変換Li.凄和な遭元剤などに上り,

容易にjt元されるという報告がある｡L7■)また.ShlmlZuら●)

は,PSPとホタテガイPbcopecLen ,,叩gelbnKtLSの各部位の
ホモジネー トを用いたPSP変換実験により.特に.貝柱や斧

足などの運動器官での欣化ig元酸素のPSP変換への関与を

示唆している｡しかし.Oshlmaら'4りよ,そのような群発の関
与には否定的であり,月の常Ja成分であるグルタチオンやシ

ステインなどにより,徐々にiE元され得るとしている｡この

ようlこ.PSP変換が只体内の特足の部位で僅特異的に容易に

起こると考えると,貝のPSP組成を知ることは,中腹牌の

PSP組成の比較のみでは,十分とはいえないD

また,このような部位によるPSP組成の差異はムラサキイ

+一 平成 5.6,7年度茨城県水産紳 鳩苛告

事2 茨城県平成8年度赤潮貝毒監視事典報告者
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