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１． 緒 言

アガリクスは，ブラジル原産のハラタケ科ハ

ラタケ属の和名ヒメマツタケ（Agaricus blazei

Murill）の俗称である。

このアガリクスは，ブラジルより種菌が日本

に持ち込まれた。これを原料とした健康食品が

広く販売されている１），２）。その後，抗腫瘍効果

や血糖値降下作用が報告され注目が高まった３）。

しかし，問題点も明らかにされた。第一に，

原料に子実体と菌糸体，抽出方法に酵素処理法

と熱水抽出法，どちらがより効果的かは不明で

ある４）。第二に，アガリクスと称して売られて

いるものの中にはハラタケ属の違う茸が流通し

ている場合もある。第三に，副作用や成分によ

る被害も報告されている。国立医薬品食品衛生

研究所は製品によってはがん作用を促進する作

用を持つ成分が含まれているものがあることを

報告している３）。

以上のような問題は存在するが，アガリクス

は日本や中国などの東アジア各国では一般的な

生薬の一つである。日本国内での栽培も行われ

ている５）が，輸入量も多い。国際的に流通して

いる生薬は衛生化されていることが予想される。

著者らは，ラジカルの逐次飽和挙動からESR

を用いた分析法を確立し，EU公定法の改良法

として提唱している６）。この改良法を応用し，

照射朝鮮人参の照射量を定量することが可能で
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アガリクス（Agaricus blazei Murill）は，日本など東アジア各国で一般的な生薬の一つである。

天然成分の生薬は，微生物により容易に汚染される。γ 線照射は，生薬の殺菌技術として知られて
いる。ESRは照射生薬のラジカルの検知に使用される。著者らは，γ 線殺菌前後のアガリクスに
生成されるラジカルをESRを用いて調べた。ESRスペクトルでは g＝２．０に有機フリーラジカル

由来の鋭い１本線信号とMn２＋イオンの超微細構造による６本線，更に g＝４．０にFe３＋と推定され

る信号を観測した。

アガリクス中のラジカルの緩和時間は，酸素の存在により異なることがわかった。ESR試料管

内の空気をArで置換すると，T１の値は空気中と比較して１桁大きくなった。逐次飽和曲線は，Ar

存在下では空気中より早い飽和を示した。これらから，アガリクスのラジカルは，酸素の影響をう

けることがわかった。同様の緩和挙動は照射アガリクスでもみられた。照射アガリクスを酸素のな

い状態でESR計測することは照射処理時の照射量を検知するのに有用であると結論した。
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あることを報告している７）。

本研究では，γ 線により衛生化したアガリク
スの酸素下とAr置換後の信号の差異を解析し

た。ESR計測時に存在する酸素がラジカルの

緩和現象に影響するかどうか詳細に検討した。

２． 実 験 方 法

２・１ 試料

アガリクスは㈱ドレンシー（岡山県浅口郡鴨

方町六条院西２３２０，電話０８６５―４４―６６５５）にて

販売されている製品（４―５２９２７６―１２１３０２）を用

いた。

２・２ 照射処理

試料の照射処理は日本原子力研究開発機構に

て γ 線を用いて行った。照射量は０．５，１，２，
３，５，１０，３０，５０kGyとした。照射処理は

一定量の試料を入れたESR試料管をそのまま，

また，Ar置換し封じ切ったものを室内にて行

った。Ar置換は，真空ポンプを用いて５分間

ESR試料管内を脱気し，その後２分間Arを

ESR 試験管内に流す作業を５回繰り返した。Ar

置換した試料管内の圧力は約１mmHgであっ

た。

２・３ ESR測定

測定条件は既報８）によった。照射処理により

ESR試料管は変色（褐変）した。そこで，新

しい別のESR試料管に測定試料を入れなおし

た。測定試料は従来法に準じ試料３００mgを

ESR試料管に入れたものを用いた。照射処理

時にAr置換した試料は照射後直ちに３００mg

秤量後，別のESR試料管に取り，再度Ar置

換して無酸素状態で封じ切った。

ESR分光器は JES-FE１XG及び JES-FA２００

（日本電子株式会社）を用いて行った。照射食

品の電子スピン緩和挙動を検討するため，マイ

クロ波磁場を変化させ逐次飽和曲線を求めた。

３． 実 験 結 果

３・１ ESR信号

Fig．１にアガリクスのESRスペクトルを示

した。最も強く鋭い P１は，カーボンセンター

ラジカルと考えられる信号である。P２の信号

は高磁場側は幅広い信号になっているが明らか

に６本線であり，Mn２＋の超微細構造線による。

P３は Fe３＋由来の信号である。

３・２ 遂次飽和挙動

Fig．２は，Fig．１における P１の各マイクロ波

Fig．１ ESR spectrum of Agaricus before γ -ray irra-
diation.

Fig．２ Progressive saturation behavior of the P１sig-

nal from Agaricus in air（a）and Ar（b）.
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磁場における信号強度の変化を示したものであ

る。aは空気中における変化を，bはAr置換

した試料での変化を示した。マイクロ波強度を

増すに従い P１の信号強度は増大した。空気中

では６４mWで飽和し，それ以降はプラトーと

なった。Ar雰囲気では４９mWで飽和した。

それぞれのマイクロ波強度でESRの信号強度

が最も高い値になる。これがそれぞれにおける

閾値と考えられる。

３・３ 緩和時間の評価

スピン格子緩和時間（T１）とスピン－スピン

緩和時間（T２）を Poole の方法９）に従い評価し

た。Table１にその結果を示す。空気中のアガ

リクスのESR信号では，T１では µs，T２は ns

となった。Ar置換することで，T１は，１桁大

きくなった。逐次飽和曲線（Fig．２）は，Ar

存在下では空気中より早い飽和を示した。この

ことから，照射により誘導されるラジカルは，

酸素の影響をうけることがわかった。

３・４ 照射効果

Fig．３，４に０～１０kGyでのアガリクスのス

ペクトルを示した。Fig．３は空気中，Fig．４は

Ar雰囲気での信号である。これらを比較する

と，空気中も，Ar雰囲気でも信号は本質的に

変わらなかった。γ 線照射量が増すに従い，有
機フリーラジカル由来の P１の信号強度は増大

した。

３・５ 外挿法での評価

照射試料の信号強度（閾値）をFig．５は低

線量領域（０～１０kGy），Fig．６は中線量領域

（０～３０kGy）ごとに示した。aは空気中，b

はAr置換した試料でのそれぞれの結果である。

照射処理量とESRの信号強度をプロットする

とほぼ直線になり，比例関係がある。空気中の

試料と，Ar雰囲気下に差はなかった。

４． 考 察

４・１ 逐次飽和挙動の変化

空気中，及びAr置換した試料でそれぞれ

Table１ Relaxation times（T１ and T２）of radicals in-

duced in the irradiated Agaricus in various

atmosphere

Fig．３ ESR spectra of Agaricus after irradiation at

various dose level（０―１０kGy）in air.

Fig．４ ESR spectra of Agaricus after irradiation at

various dose level（０―１０kGy）in Ar.
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ESR 測定した結果，その飽和挙動の違いがわ

かった。Ar雰囲気下では，酸素の影響がない

ため飽和しやすく，閾値の特定も容易であった。

しかし，空気中では酸素の影響によって本来飽

和するマイクロ波強度よりも強い強度が必要と

なっている。

これらの結果から，ESR測定における信号

の緩和現象に酸素が大きく影響するといえる。

より厳密な測定には，酸素による影響を受けな

い条件で測定を行うことが必要である。試料調

製をできるだけ酸素の影響を受けないようにし

て行うことがESR信号を明瞭に観測する為に

は重要である。従来，著者らはラジカルの緩和

現象を検討することにより明瞭な信号を観測す

るという方法を提唱してきた。本研究により試

料調製時に酸素の影響を抑えた酸素フリー雰囲

気でのESR分析法が有用であると結論した。

４・２ 外挿法による照射量の評価と酸素の影

響

ESRは化石中の安定なラジカルを検出する

ことが可能である。そのため従来より，化石の

年代測定にESRが用いられてきた。この手法

を用いれば照射誘導ラジカルのうち比較的安定

なラジカル種を指標として，照射量を推定する

ことができる。Fig．５，６に横軸に照射線量，

縦軸にESR信号強度をとって外挿法が応用で

きるかどうかの検討結果を示した。aは空気中，

bはAr雰囲気下の結果である。

Fig．５の低線量領域の相関係数は，aで

０．９８００，bは０．９８７７となった。中線量領域で

はFig．６で示すように aは０．９９７９，bが０．９７５３

となった。空気中，Ar雰囲気下で相関係数に

多少の差は存在するものの，あまり大きな差が

あるとはいえない。これらの結果から，外挿法

による検知では，酸素の影響は認められなかっ

た。

また，本試料の外挿量はほぼ０．３kGyとな

った。この０．３kGyという量は，すでにWHO/

FAOにて健全性が立証されている１０）。
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Analysis of γ -ray Irradiated Pasteurized Agaricus（Agaricus blazei Murill）
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Agaricus（Agaricus blazei Murill）is one of a popular crude drug in Japan and East Asia countries. The

crude drugs originating from natural raw products are easy to be contaminated by microorganism. Radiation

method has been introduced as the sterilization technology for crude drugs. ESR has been used for the detec-

tion of radicals in irradiated drugs. Using ESR, we detected radical species in Agaricus before and after the

gamma ray pasteurization. The ESR spectrum consists of a broad sextet centered at g＝2.0, a singlet at same

g-value and a singlet at g＝4.0.

We found that relaxation times of radicals in Agaricus varied by the presence of oxygen. Upon substitution

of air by Ar, i.e., the absent of oxygen in the ESR sample tube, the T１ value became 10 times larger than the

presence of oxygen. Accordingly, the progressive saturation curve indicates more immediate saturation under

the Ar than air atmosphere. Radicals, produced by the γ -ray irradiation to Agaricus, are very sensitive to
oxygen. We concluded that ESR spectrum of irradiated Agaricus sample in the absence of oxygen is useful for

the detection of dose level of γ -ray irradiation.

（Received February 19, 2007）
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