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１ はじめに 

鶏卵は古くから人間に食されてきた食品であり、良質な蛋白質・カルシウム・鉄分など人間にとって必要

とされる栄養素をほとんど満遍なく含有している非常に優良な食品である。近年、この鶏卵中にある特定の

栄養素を強化したいわゆる「特殊卵」が世間に広く流通している。産卵鶏飼料中に海草や無機ヨードを添加

することによって鶏卵中のヨード(I)含有量を強化した、「ヨード強化卵（以下、ヨード卵）」も特殊卵の一つ

である。このヨード卵の摂取によって、血中コレステロール改善作用・抗炎症作用・抗アレルギー作用・抗

老化作用などの様々な有効効果がもたらされると報告されている 1)～8)。しかし一方で、このような効果をも

たらしている I 物質は現在まで完全に明らかにはされておらず、その有効物質を明らかにすることが望まれ

ている。そこで本研究ではその有効物質を明らかにするための基礎的な検討として、ヨード卵および普通鶏卵・

産卵鶏の臓器・および鶏飼料中 I 含量の PIXE 分析による測定を試みた。今回は特に、これらの試料中の I 含有量を

PIXE分析法によって測定する際の最適な試料処理法およびPIXE分析法における Iの添加回収率について検討した。

また卵黄、飼料、臓器（甲状腺・卵胞・血液）の測定結果についてもあわせて報告する。 
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２ 材料と方法 

２．１ 試料 

2.1.1 試料処理法の検討 

試料処理法の検討には、卵試料として高濃度ヨード卵黄および市販ヨード卵黄を使用した。また測定に供

した試料は対照試料として普通卵黄、普通卵生産用飼料、対照鶏臓器（甲状腺・卵胞・血液）を、I 試料とし

て市販ヨード卵黄、ヨード卵生産用飼料、ヨード鶏臓器（甲状腺・卵胞・血液）を使用した。これらの試料

は日本農産工業株式会社において採取・凍結乾燥処理されたものを PIXE 分析用試料として使用した。 
2.1.2  PIXE 分析法における I添加回収率の検討 

 PIXE 分析法における I の検出限界の検討には、水処理において I 含有量が 10ppm 以下と判断された普通卵

黄試料を使用した。 
 

２．２ 試料処理法の検討 

本研究では水処理、硝酸灰化処理、液体窒素による微粉末化処理の 3 方法を実施した。 
2.2.1 水処理 

 メノウ製乳鉢に試料 100 ㎎を測り取り、超純水 400μl を加えよく撹拌した。これに内部標準として In 標準

原液（原子吸光測定用標準液：1000ppm / 1NHNO3 、Factor 1.004）100μl を添加し十分に撹拌した。このう

ち 5μl をポリプロピレンフィルムに塗布・自然乾燥後、PIXE 分析用試料として使用した。また同試料につい

て、In 無添加のものもあわせて作成した。 
 同様の操作を 2 回行い、1 回目と 2 回目の結果を比較した。 

2.2.2 硝酸灰化処理 

 試料 100 ㎎をテフロン容器内に測り取り、硝酸 500μℓを加え電子レンジにて加熱し、硝酸灰化処理を行っ

た。これに内部標準として In 標準原液 100μl を添加してよく撹拌後、5μl をポリプロピレンフィルムに塗布・

自然乾燥後、PIXE 分析用試料として使用した。また同試料について、In 無添加ものもあわせて作成した。 
2.2.3 液体窒素による微粉末化処理 

 試料適量を薬局方乳鉢に取り、適量の液体窒素を加えて試料を完全に凍結後、乳棒を用いて細かくすりつ

ぶし、微粉末試料を作成した。この微粉末試料 200 ㎎に粉末内部標準として 5%パラジウムカーボン 50 ㎎を

添加して十分均一になるまで撹拌し、再現性を見る目的で同時に 4 枚のターゲットを作成し、結果を比較し

た。 
 

２．３  PIXE 分析法におけるヨード添加回収率の検討 

水処理法において I 含有量が 10ppm 以下と判断された普通卵黄試料に、各濃度に調整したヨウ化カリウム

(KI)溶液を添加し、内部標準として Pd 標準原液(原子吸光測定用標準液:1000ppm/1NHCl、factor=1.01)を添加し

たものについて PIXE 分析を行い、I 含有量を測定した。 
 KI 溶液は I の濃度としてそれぞれ 100000、50000、10000、5000、1000、500、100、50、10、5ppm に調整

したものを用いた。ターゲットは各濃度につき二枚作成し、PIXE 分析を行った。 
 

３ 結果と考察 

３．１ サンプル処理法の検討  

サンプル処理法はヨード(I)、鉄(Fe)、亜鉛(Zn)の 3 元素について検討した。 
3.1.1 水処理法 

 水処理法による試料の PIXE 分析結果を図 1 に示した。内部標準として In を添加した試料では、I 含有量が

過小評価された。これは In-Kβと I-Kαのエネルギースペクトルが類似していることによる競合の結果を反映
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したものと考えられた。また In 標準原液中の酸によって I が飛散した可能性も考えられた。これらのことか

ら PIXE 分析法によって I を測定する際、内部標準として In は適していないと考えられた。 
内部標準として In を添加していない試料では実測値に多少のばらつきが認められるものの、比較的安定し

た値となった。今回の結果で認められたばらつきは試料をポリプロピレンフィルムに塗布する際の試料の厚

さのムラによる自己吸収や、試料自体の不均一性など手技的な要因を反映したものと考えられた。さらに試

料の中には、水処理ではポリプロピレンフィルムに塗布することが出来ない試料もいくつか認められた。 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 水処理法の結果 

 

 

 

 

 

 

3.1.2 硝酸灰化処理法 

硝酸灰化処理法による試料の PIXE 分析結果を図 2 に示した。硝酸灰化処理では、水処理の結果と比較する

と著しく I 含有量が過小評価された。これは試料中 I の大部分が酸による灰化処理によって飛散してしまった

結果を反映しているものと考えられた。また水処理と同様に内部標準として In を添加した試料では I 含有量

が過小評価される結果となった。以上のことから PIXE 分析法によって I を測定する場合の試料処理法に硝酸

灰化処理法は適していないと考えられた。 
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3.1.3 微粉末化処理法 

微粉末化処理法における試料の PIXE 分析結果を図 3 に示した。今回の結果では I 測定結果の再現性が著し

く悪く、その他の元素の結果も測定結果にばらつきが認められた。これは微粉末試料と粉末内部標準の不均

一性を反映したものと考えられ、手技的な要因以外にも、粘性など試料自体の性質(粘性など)も影響している

ことが考えられた。 
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    図 3 微粉末化処理の結果 

 

 

３．２  PIXE 分析法における I添加回収率の検討 

  各濃度の KI 溶液を添加した普通卵黄サンプルの PIXE 分析結果をグラフにプロットし、それらの点から近

似曲線 Y=0.94X+6.3 を描いた（図４）。またこの近似曲線と今回用いた I 添加量から今回の測定で想定される

I 添加回収率を求め、グラフを描いた（図 5）。またあわせて実際の I 添加回収率を求めグラフにプロットした

ND 

IS；In 

図 2 硝酸灰化処理法の結果      (ND；Not Detected)
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（図 5）。今回の結果では R2=0.9854 であり、近似曲線と実測値のプロットに良好な相関性が認められた（図

4）。また想定された I 添加回収率のグラフは今回使用した普通卵黄試料中に元々含有している I も考慮してい

るため、I 添加量が少ない場合では、その回収率は高い値を示した（図 5）。I 添加回収率は実測値と想定値と

の間でいくつかズレが認められた。このズレは試料と内部標準の不均一性やポリプロピレンフィルムへの塗

布のムラによる自己吸収の影響など手技的な要因を反映したものと考えられるが、I 添加量が低濃度の場合、

PIXE 分析における I の検出限界の存在もあわせて考慮しなければならないと考えられた。 
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図 4 実測値と近似曲線 

図 5 想定される I添加回収率と実際の I添加回収率 
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４ まとめ 

本研究では試料中の I含有量をPIXE分析法によって測定する際の最適な試料処理法およびPIXE分析法における

I 添加回収率について検討した。試料処理法の検討では、(1)I を PIXE 分析法によって測定する際の内部標準として

In は適していないこと、(2)酸による湿性灰化処理では、酸処理による I の飛散により、I 含有量が著しく過小評価さ

れてしまうこと、(3)水処理・微粉末化処理(粉末内部標準法)のいずれにおいても、手技的要因や試料自体の要因によ

る試料の不均一性によって測定値に差異が認められたことなどが明らかとなった。以上のように問題点はいくつか

挙げられるが、現在までの試料の測定結果を図 6 に示した。結果は参考値であるが、全体的にヨード試料が対照試

料に比較して I 含有量が高い値となり、特に甲状腺では顕著に高い値を示した。 
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I 添加回収率の検討では想定値と実測値にいくつかズレが認められたが、これらを除けばある程度良好な回収率が

得られたものと考えられた。今回の検討ではいくつかの問題点が明らかとなったため、今後の改善点について述べ

る。水処理では内部標準に Iｎではなく I の解析を阻害しない Pd に変更することが望ましいと考えられた。また Pd
標準原液中に酸が含有しているため、酸を添加した際の I の飛散について検討する必要がある 9)。さらに測定値のば

らつきの大きな要因と考えられる試料の不均一性やポリプロピレンフィルムに塗布する際の試料の厚さのムラを出

来る限り最小限で抑えるためにも、試料処理の精度を高めていく必要があると考えられた 10),11)。微粉末化処理につ

いても値のばらつきの大きな要因が微粉末試料と粉末内部標準の不均一性であると考えられるため 9)～12）、これらを

十分均一に出来るよう試料処理の精度を高めていく必要があると考えられた。また手技的な要因以外にも試料自体

の粘性が影響していることも考えられ 11)、このことに関しても処理法を改善していく必要があると考えられた。 
I 添加回収率の検討では、今回使用した普通卵黄試料中に I が含有していることが明らかとなり、正確な I 添加回

収率を検討することが困難となったため、今後は I 非含有試料を用いて検討することが望ましいと考えられた。また

I 添加濃度が低濃度の場合の詳細な検討を今回の検討では行っていないため、今後は細かい検討を加え、最終的には

PIXE 分析における I の検出限界を明らかにする必要があると考えられた。 
 

ND ND 

図 6 対照試料とヨード試料の測定結果 （値は参考値、ND；Not Detected） 
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