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MALDI-8030と多変量解析を用いた食用生肉
の識別

 ホモジナイズ、溶解、pH調整、そしてプレートへの滴下という、4段階のシンプルな試料調製で測定可能です。
 従来法より低い分析コストが期待できます。
 高品質のスペクトルを数分で迅速に取得できるため、安定した自動分析が可能です。

はじめに
食材偽装は、混ぜ物処理され、人間の食用に適さない可

能性のある食品を一般消費者が摂取してしまう可能性のあ
る重大な問題です。2013年には、馬肉スキャンダルがヨー
ロッパで大きなニュースとなりました。そこでは、犯罪的
な行為によって馬肉が牛肉製品に大量に (最大100%）1) 含
まれていることが判明し、人間の食物流通に入り込んだこ
とが明らかになりました。

2021年、馬肉スキャンダルが再び表面化し、馬肉が子牛
肉と詐称されたという報道がなされました2,3)。この種の犯
罪行為は、食物流通におけるトレーサビリティと品質基準
の完全な崩壊の典型例であり、特に憂慮すべきものです。

英国議会の食品偽装に関するPOSTNOTE 6244)によると、
食品偽装対策の障壁の一つは、検査のコストと有効性であ
るとされています。

本稿では、卓上型MALDI-TOF MSであるMALDI-8030と統
計分析ソフトウェア、eMSTAT SolutionTMを組み合わせた生
肉のスクリーニングを検討しました。食品安全性を向上さ
せ、肉の混入を最初から防止するために、原産種を特定し、
肉の種を迅速かつ費用対効果的にプロファイリングする可
能性を紹介します。

図 1 前処理および分析のワークフロー

500 µL 0.1 % TFA 
で1分間均質化

21.3k RCF で５分間遠心。
その後、上清を採取し
分析まで -20°Cで保存。

直前まで-20°C 
で保存。40 mg

を使用

抽出物とマト
リックス溶液
を滴下、乾燥

MALDI-8030で測定、
eMSTAT Solutionで差異

解析

遠心分離 試料滴下 MALDI-TOF MS測定サンプリング 均質化

必要に応じてTFAを
添加し酸性に調整。
サンプル溶液とアセ
トニトリルを1:1で

混合

pH調整

方法
60の生肉サンプルを測定しました。サンプルの内訳は、

地元およびオンラインの英国のスーパーマーケットからの
15頭の牛肉 (ステーキ、挽肉) 、15頭のラム (チョップ、
レッグ、ひき肉) 、15頭の鶏肉 (むね、大腿) および15頭の
豚肉 (ロース、メダリオン、ひき肉) でした。サンプルは処
理直前まで-20°Cで保管しました。各肉サンプル (40 mg)
は、電動乳棒ミキサー (Argos Technologies) を使用して、
500 µLの0.1% TFA中で1分間均質化されました。均質化した
試料を21.3k RCFで5分間遠心し、上清を脂肪層を避けなが
ら吸引し、分析直前まで-20 ℃で保存しました。

ホモジネートをpHチェックし、5 µLの10% TFAで調整し
て、サンプルが酸性 (pH<5) を維持していることを確認しま
した。200 µLの試料ホモジネートと200 µLのアセトニトリ
ルを混合し、ゲル沈殿物をピペットで除去しました。同量
の肉抽出物 (例:pHチェックされた10 µLの鶏肉とpHチェッ
クされた10 µLの牛肉など) を混合して肉混合物を調製しま
した。調製した２種の肉混合物は、肉A/肉Bの比率として
25%/75%、50%/50%、75%/25%でした。

使用したマトリックスはCHCA (エタノール/アセトニトリ
ル/3% TFAaq = 33/33/33 中に40 mg/mL) でした。

データ取得時にロックマスとして使用するための内部標
準として、アンジオテンシン1 (5 pmol/µL) を0.5% v/vの濃
度でマトリックス溶液に添加しました。

MALDIターゲット (FlexiMass-DS) 上に食用肉あるいはそ
の混合物サンプルの1 µLをスポットし、サンプルスポット
が濡れたままの状態でマトリックス溶液1 µLを加えました。
その後、サンプルを完全に乾燥させました。

試料を卓上型MALDI-TOFMSであるMALDI-8030で正イオ
ン・リニアモードにて分析しました。MALDI Solutionの機
能であるData qualityをデータ取得時に用い、特定の品質基
準を満たすデータプロファイルのみを平均スペクトルに追
加しました。

前処理からの測定プロセスの概要を図1に示します。
統計解析にはeMSTAT Solutionを用いました。各サンプル

は、m/z 1,500-20,000の範囲で正規化されたスペクトルをも
とに、主成分分析 (PCA) で最適に分離されました。
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結果
今回の検討結果は、基本的な試料調製法とMALDI-8030で

の分析、およびeMSTAT Solutionでの多変量分析を使用して、
4つの食用肉とその混合物が明確に区別されることを示しま
した (図2と図3) 。主成分分析による統計解析を行った結果、
eMSTAT Solutionで生成されたスコアプロット (図3) は、4種
類の食用肉を互いに区別することが可能であることを示し
ています。

同様の手法で、二成分混合物を50:50の比率で調製したサ
ンプルの測定も実施しました。図３に示すように、50:50の
混合物はスコアプロット上で明確な分離を示し、かつ構成
する食用肉100%の群間に位置しました。他方、データは示
していませんが、75:25の混合物の場合、そのスコアプロッ
トでの分布は、一部非混合サンプルと重複していました。
eMSTAT SolutionとMALDI Solutionsのデータを調べると、
動物種に特徴的なピークは、これらの25%含有サンプルの
マススペクトルでは観察できていないことが分かり、今後
の課題と考えられます。
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図３ ４種類の肉グループと50:50の混合物のスコアプロット
各楕円はグループの境界を示すために手動で追加しました 。
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図２ ４種類の食用肉から得られたマススペクトルの比較
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まとめ
本稿の実験の目的は、食用肉に粗悪な不純物が含まれて

いないか迅速にスクリーニングし、疑わしいサンプルにフ
ラグを立て、さらなる分析を行う方法を検討することでし
た。

その結果、MALDI-8030を使用して、4種類の食用肉と
50:50の混合物を区別するために適用可能なクオリティの高
いMALDI-MSスペクトルを生成する方法が提示されました。

MALDI-8030は、最小限のサンプル前処理で食用肉のサン
プルをスクリーニングするのに適していることが証明され
ました。今後、この明確な識別方法のさらなる検討により、
食品生産に使用される肉の種類を迅速かつ費用対効果の高
い方法でチェックできる判別分析モデルの開発が期待され
ます。
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