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スルフアミン等の國家検定成績報告

技官大岡増二郎・技官中島辰己・技官鍋島昇・技官森秀1降助手赤井陽一郎

副手小安知子・刷手記東寿夫・副手汐見信．副手鈴木美代子

　　　　　　　Report　of　the　official　assay　on　Sulfanilamid6　Sulfathiazole　etc．

　　　　　　　　by　』Masuziro　O　oka．　　　Tatsumi　Nakazima

　　　　　　　　　　　Noboru　Naheshima　　Hideytlki　Mori

　　　　　　　　　　　　Y6ichirδAkai　　　　Tomoko　Koyasu

　　　　　　　　　　　Hisao　Kunitoo』　　　SI亘n　Shiomi

　　　　　　　　　　　Miyoko　Suzuki

　　　　　　　　　　　　　　　　1．層緒　　　　　　言

　　　昭和22年1月連合軍総司部の覚書によりスルフアミン．同錠，スルフアチアゾール，同錠純

　　マフアルゾール，マフアルゾール及び次サリチル酸蒼鉛注射液の楡定を指令され昭和22年3月

　　13日付藥事法施行規則第87條に依る命令に基V・て三所分析試験部が槍定を開始してから一年飴

　　になるが医藥品に就いて此の腫國家楡完が施行されたのは本邦に於ては始めてのことであるの

　　で藪にその実施要領拉びに昭和22年度に於ける槍定成績を報告する次第である・

　　　　　　　　　　　　　　　　　2．実　　施　　要　　領

・　　昭和22年3月13日付を以て次の様なスルフアミン等瞼査要綱が公布された・．

　　　　　　　　　　　　　　　スルフアミン等の製品槍査要綱

　　　（1）本要綱により製品の楡査を行ふ医藥品は次の通りである・

　　　　スルフアミン及スルブアミン錠

　　　　スルフアヂアゾール及スルフアチアゾPル錠

　　　次ナリチル酸蒼鉛注射液

　　　純マフアルゾール及マフアルゾール

　　　將來決定する其の他の医藥品

　　　（2）前：項の医藥品を製造する医心品製造業者（以下軍に製造業者という）は同一條件（物

　　理的弓学的）の下に製嘉した製品毎に別に定める規格に從ひ巨魚を行った上その威績を記載し

　　た報告書（英文邦文各三通別吊様式第一）に弐記数量の製品を添付して厚生省東京衛生試験所

　　長（以下軍に試験所長といふ）に提出すること．

　　　スルフアミン209　スルフアミン錠20錠



2 スルフアミソ等の國家橡定成贋撮告

　　スルフアチアゾ1一ル209　スルフアチアゾール錠20錠

　　次サリチル酸蒼鉛注射液4g

　’純マフアルゾール29．　マフアルゾール29，

　（3）前項により楡査を受ける医藥品はその製品を封印ずるに三三な容器に容れ製品名，数

量，製蛮年月日二二品番貌を記入した標紙を容器に貼付すること．

　（4）前項により容屡に容れられた製品は製造所欧在地を管轄歩る地方廊當該官吏の監覗の

下に前項の容器中から製品番號毎に検査に提出する製品（以下軍に検益品といふ）を採取させ

その容器には製造業者名，製品名，製造年月ロ，救量及製品番號を記入した標紙を貼付し雨項

の容器及び槍査品に賞該官変の封印を受けること・

　（5）前項により探取された槍三品は第二項に從ひ製遊業者より直接試験所長1こ逡付するこ

と．

　（6）試験所長は前項により提出された楡査吊を第二項に定めた規格に從ひ速かに検査を行

ひその結果を記載した報三三（英文及邦文各二通別記様式第二）及第二項により製造業者より

提田された報告書（英文及邦文各二通）を厚生省医務局製藥課長に途付ナること・

　（7）試験1日長及び製造業者は槍査の記録を作威してこれを保存し置き常時蓮合軍最高司令

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　■
部門は日本政府官吏の丁丁に慮じられるようにして憎くこと．，

　　（8）試瞼1斤長は丁丁の結果を製造雰廷者に通知し且つ所定の規格に適合するものに対しては

併せて合格番號を通知ナること．’

　　（9）丁丁業者前項の通知を受けたときは地方鳴門該官吏下視の下に第四項により施された

製品容器の封印を解き小分三二をなすこと・不合格品に干ては封印解除の上夏に精製処理し本

要綱により再び橡i査を繰返ずこと・

　　（10）本要綱により検査をなす医藥品ヰその容器又は被包に第八項による合格番號及び合の

記號を記載しなければこれを販三門は三三し又は門門若は二三の口的を以て帯藏若は陳列する

ことが｝U來ないこと・

　　（11）本要綱は昭和22年4月1日からこれを実施する・

第二項に定めた規格（米三二局方及びN．N．Rを基準とした製品親格）宿略．

　槍査ば前記二二要綱によって実施するのであるが蓮合軍徽司昏部の覚書に示された如くス1レ

フアミン，二二，．スルフアチアゾール，三二及び次サリチル酸蒼鉛注射液は米國藥局方に準擦

し純マフアルゾール及びマフアルゾールはN・N・R・に搬って試瞼を実施し試験が絡了すれば合

否を判定し業者た判決書（合否及び合格番號一合格の場合一が記栽してある・）を交付する

と同瑚こ厚生省三三課長及G．H．Q・（製薬深を経由して）に當所に於ける試験成績を途付す

　る．一三勃決書を受理した製遊業者は合格した製品に就いては合の記號及び合格番號を付し
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不合格となったものは精製を施した後前記要領に從って再拠出し當所の楡定を受ける．

　次に昭和22年3月13日付スルフアミン等の製品樵査要綱は試験成績が良好となるに從って曇

次に互る変更を受けてみるので之を略記しよう・

　○昭和22年12月6回忌獲第201號により・

　スルフアミン錠及びスルフアチアゾール錠については製遊毎に実施する試験は止めて毎月一・

回以上の抜取試駿を施行することに変更（但し試験成績の良好な七製造業者のみ）

　O昭和23年3月1日乱獲第55號により・

　マフアル：ゾール及び次サリチル酸蒼鉛注射液は其の三家二面に連続じて三回合格した製造業

者の製品については共の蜜語槍査を省略し僧’轄ナる地方盛の係官立会の下に毎月一回以上の抜

取により試料を探記してスルフアミン等の製品検査要綱の方式に準じて當衛生試験所に提点し

てその槍査を受けること玉なった．

　O昭和23年4月27日医獲第91號により・

　スルフアミン，二二，スルフアチアゾール，同錠は其の國家槍査に連続して五回（本年三月

以降連続して合格した槍査を含む）合格した製造業者の製品については其の後の國家楡査を劣

略し管轄ナる地：方臆の係官立会の下に毎月一回以上の抜取により試料を探取してスルフアミン
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●
等の製品槍査要綱に準じて當衛生試験所に提出し其の槍査を受けること瓦なった。

　　　　　　　　　　　　　　3．試験成績．　　　 ．

　前記要領によって試験を実施し昭和22年4月より昭和23年3月に至る迄の二二は別表の通り

であるが，砒表に於ては各品目毎に提出回籔，合格藪，不合格数，提出回数に：対する合格率蚊

びに製造数量に対する合絡率を月別に記載し不合格の理由を附記した・槍査実施當初に於ては

不合格となる製品ボ多かったが，漸次上積は向上しスルフアミンの如き最初合格率35．3％のも

のが，本年3月には87％を超える成積を示すに至っている。スル7アチアゾールは最：鳥合格率

66．7％であったが．2周3月には100％合格を見るに至った．純マフアルゾール及びマフアルソ

ールはその桧査回藪が少く，その成東が可成動揺しているが成積向上の跡は窺ひ得る・スルフ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノアミン及びスルフアチアゾールの錠はそれ等の末の合格品を用いて製したもので含量試験が楡

査の主体である爲めか最初から成積は極めて良好であった・次サリチル酸蒼鉛注射液も同様好

成積を示している．スルフアミン，スノレフアチアゾール，純マフアルヅール及びマフアルソー

ルに付いては上述の倉出をグラフに示しておV・た・グラフに明な如く提出回数に対する合格率．

と翻意藪量に対する合格率とば必ずしも一致しない．

不合格の理由は製法の異るに從い又製造技術の異るに從って面戸相異する．ことは當然であるが

スルフアミン，スルフアチアゾールについては概して精製過程の不充分に原因ナる外観及び溶
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6 スルフアミソ等の國家瞼定成績級告

解性の不良が主たるものであった・純マフアルゾールもその溶解性は概してよくないが三慣の

砒素の過多，乾燥減量過多のものも相當に見受けられた．成績の詳細は表に譲る．

樹本樵査に営って楡体を提出した旧婚業者を品目毎に記載すれば訳の如くである・

スルフアミン

保土谷化摯工業株式會肚

大和化成株式會肚
日新出離工業株式曾肚
江東製藥株．式會敵
日本三品最盛株式會肚
第一製旧株式會忌
日鼻聾旧株式曾杜
山之内製藥株式詰論
荒川長太郎合名』言忌
ミクニイヒ南至…窒圭業杉推式愈肚ヒ

官地暫遽工榮株式三品
r1黒納品工業株式四温：
日　　　本　　 イヒ　　藥　　 耕ミ　　式　　 愈　　山上

を置　　口」　イヒ　塁　　工　　業　　観ミ　式　會　肚

：東京田邊製藥株式曹牡　’

　三井丁丁工業株式曾肚
　黒田製藥株式禽肚
　武田藥晶工業株式曾肚
　東洋製藥化成株式會祉
　協　　禾ロ　イヒ　　學　　コ〔　　業　　株　…式＝　愈　肚

　三和化摩工業株式會杜　，　’
　横浜回護製造株式會肚
　入洲旧離株i式曾肚
　入雲化墨工業株式出血
　ヨ亜三品工業株式曾肚
　中央三蓋株式愈肚
　日李口業株式愈肚
　林二七株式愈 肚

　昭和化工株式魯証
●　瓜．有力藥株式愈肚

スルフアミン錠

山之内製藥株式會杜
大・　禾ロ　　イヒ　　成　　　株　　式　　禽　　阯

第一製藥株式三二
黒田製藥株式二野
協和化學工業株式會肚
江：東製藥株式會屍止・
日興化墨工業株式會祉：

日新化學工榮株式會雇i
東京田邊禦藥株式會溢
ウナナ藥品工業株式曾肚
保土谷化畢工業株式會肚．

日本笹遽株式曾肚
富山化墨工業株9式會肚

スルフアチアソール

馬田藥品工業株式會肚
≡≡…　　…チF　　イヒ　　匹誓王　　＝【二　　業　　 株　 5弐：　愈　 打社：

吉富製藥株式禽肚
山之・内．製藥　株　式　會泄：

江東製鋼株式愈雇：
日本品品工業株式曾肚
第一製藥株式愈三
三菱化成工業株式愈吐
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スルフアチアゾール錠

山之内製藥株式愈肚
．吉富製藥株式會肚
武田藥品工業株式會杜

　三弁化撃工．業株式曾肚
．　江東製藥殊式愈肚
　日本藥品工業株式會肚

次サリチル酸蒼鉛注射液

田邊製藥株式會牡
三…　共　株　式　會　鮭

武田藥品工業株式會肚
，ゾソネボード製藥株式禽証

萬宥製藥株式會肚
東洋製藥化成株式會肚
第一製藥株式悪止

純マフアルゾール

萬漏壷藥株式高論
武田二品工業株式會肚
藤澤藥品工業株式二二

勢一製藥株式會肚
三　共　株　式　愈　肚

田邊二二株式三二

マフアルソール

三 共　株　式　會　肚

田邊製藥株式會肚
萬有司藥株式二二

武田藥品工藥株式會鮭
第一製藥株式愈肚

　　　　　　　4．結　　　語
　本監査は昭和22年4月から実施されたが，1ケ年岡の経過を見れば全品目を通じ逐次不合格

亀．　品の出現率を減じ品質向上の跡を示しだ・此の種検査施行により優良な重要医薬品の製造を軌

　白白らしめその品髄國民に函南得ることはその意義また歩しとしない

　　　　　　　　　　　　　　　（昭和24年6月）
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ビタミン：B■結晶のプロム：反論

　（プロム水素酸短の爽雄）

技官　小川俊太郎
助　手　　塚　本　　秀　子

Detection　of　Thialnine司H　ydrobroズni“e　in　Thiamine・Hydrochloride

　　　　　　　　　　　Shuntaro　Ogawa　　・
　　　　　　　　　　　　　　、
　　　　　　　　　　　Hideko　Tsukamoto

　ビタミンBl（B1・HC1塩）をWi11iams，　Clhleの方法，　Andersag，　Westpha1の方法で合

成する時にはB1のプロム水素酸塩（B1・HBr塩）を経てB1－HCI塩に到逮する．我々は我邦

のB1剤の原料と成っているB1－H：C1塩の結晶及市販の注射剤の申にB1－HBr塩が残存してい

るかどうか欄査したの軟の共結果を狂する・　　　　，

　　　　　　　　　　　　　（1）槍体と標準品

　結晶強休は製造者より寄贈によるもの等11種，注射液槍休には市販品12種と武田ビタミン

B1標準液（100γ／cc）を用い標準品として科研佐橋博士より分与されたB1－HBr塩（比色法に

よる純度は94・4％）を使った　（No・11）．

　　　　　　　　　　　　　（2）　試　　験　　：方　　法

　プロムイオンの微量楡出法としてD・Ganassiρi（Chem・Zb1・1・1172（1904））の方法

を利用した・

　　器具1　一切特別な器其は不要　　　　　●

　　試藥；　（イ）フルオレスセィン・ナトリウム0・1139を50v鬼アルコール100ccに溶か

す．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　・

　（の氷酷10容と彊オキシドrル（30％）1容との混液・

　　操作；滴色板上の凹みえ溶液1滴（約0．05cc）をとり試藥（イ）1滴を加え混和後試藥

（ロ）1滴を混和して，水洛上（又は恒温乾燥器内）で蒸面一固して蒸獲残渣の呈色を調べ

る．

　判定；槍体申にプロムイオンが存在すればフルオレスセィンはプロム化され，エオシンを

生するので乾燥後の滴色板上にはその紅卑が残る．陰性のときには淡黄乃至黄褐色を呈するに

止まる。常に盲験を行い成績を比べて判定を下す．威績表中の十は反憲陽性，±は確認の限界鮎，
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一は反訳陰性をそれぞれ示す．

　　　　　　　　　　　　　　「（3）反面の確認限度

　Feiglによると二二の確認二二は6γ／cc　Brであるというが我々がKBr及BrHBr塩を

用いて行った二二によると確認限度は30～40γ1ccであった・そこで我汝は後に計算を行う

必要上確認限度を35γ1cc　Br，と暫定し・表の内では最初の±教以て表すこととした・

　　　　　　　　　　　　　　（4）二品槍体の試験成績

　二二休を米局方に從い100度に3時岡乾燥し，ツOmg！ccの溶液となし（例外もある）試験

した威績は第三1表の如くである・

　　　　　　　　　　・　　第一’表結晶槍休のプロム反慰表

N・・1。，．緻融lq・囚・・6132164・282・・2564・・5・2・銘・…6・・

・｝34・・1＋1＋1・国＋H一・一1＋1＋国71±H
2 0．27＞ ト1一日1 1 1 1
3 ・・53● P＋i＋国・H 1 1目 口
4 1．1

・｝ 0．27＞

1＋「1＋国一　　　口　口　　口
1±1■　目　目　1「「「T一［t

・1 0．27 卜1±？士一ll 口1 口 「「
・i 0．53 1刊＋国±H　ll 目口
・1ルH・・？ 1＋1＋H＋1刊刊＋1＋［＋1刊＋i＋国．一
・1 o・27＞ ト1一口　口　1口　11口　口’
・・1 0．27 1＋1土1－1 口　口　口　l11
・・1・rH鱒準副＋1＋H＋1＋1＋1＋1・1＋国＋｝．＋H・1一

／ Br’cc　7敏
126㎜・3…165・・133・・｝・6・・1…4・・1…1・3・1…1651・・国321・6

　　　　　　　　　　　　　　（5）注射液槍体の試験成績

　（4）の結果より注射液中にもB1・HBr塩の残存するであろうことが容易にテ想し得るので

注三夜は共一定量を蒸獲し上澄に水を加えてBl・HC1塩の70mglCCに當る溶液を作り（4）

と同じに二二したところ第二表の成績を得た。武田のビタミン標準液は陰性であっ斥・

　　　　　　　　　　　　　　（6）純結晶混合物の試験成績

　（3）（4）及（5）の威績から楡休中のBfHBr塩含有量が概測Hl來るが，　r慮純B1・HCl

塩と純B・耶・塩の混合物・・ついて（3）’ ﾌ二二つ群線B・HC1堀・・1～20％の
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B重・H島塩が混在してv・るときにもBr，イオンの確認限度は35γ／cc程度に見徹し得ること，

’帥ちB1．HC1’ 魔ﾆ）多量の共存も確認限度に何等影響せぬことを確めた．

　　　　　　　　　　　　　第二表　注射液槍休のプロム反慮表

No cc／Alnp　mg／Amp

1 ・1・

1 4

・／＋

・1・・ 32

＋1＋ト？
2 11・31＋1士？1士1－1

64

ト
1

3 1 ・1 ・i・1＋1±1一

120

一1・局
1〃

・1 ・1・
5 ・1・

土1－1 1

土1一

1 1〃

・1 ・［・

・1 ・1・
・t．・1 3

・1 ・i・．
・・1 ・1．・

1 1 1一

・？1士 一1 1
1 i

1 i 1・局
十’ 1．＋ ・？1士i… 1〃
＋1＋1＋1±？1±1一』1
十 ＋i士7
十 ＋卜

・・i 1121＋1＋1＋
12 ・巨・ ・？1．・ 1

巨
1・1一｝

｝

1＋1 ±・ 1

1士1－1 1

1一

｝一

13｝

1 1一
2．1100γ1 1 1 i 1 1武田B1

標準液

タま00蓄

Y一　　　脚

町

第ユ

8706％． 一＿一
F一一一陶・・一一一一・一一一一＿一

@　●
1

jI

791父％
1．

1’

■

夢

魅1　　　　・ 1

焦・・tど

’：81（5ασ350・o）

X
B塑三m主÷慧÷舞÷一1研月CL％
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●
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（7）阿品中のB1・HBr塩含イ∫量

　（4）及（6）で得た立面から結品心休中に含有されていると思われるB1・HBr塩の量を概

算しだ結；果を第1表山2欄に示した・

　　　　　　　　　　　　　（8）　総　　　　　　括

　（イ）B1剛の原料として用いられている結晶友これを原料として作った注射液中にはB1・H

Br塩が混在している．

（ロ）その概量を算出すると相賞量に上るものもある・

　　　　　　　　　　　　　（9）考　　　　　察

　（イ）純B1・HCI塩と純B匙一HBr塩とは現行の米満及日本の藥局方試験を以てしては定性的

に郷1川蝉ぬ，雨雫の混合した場合も同じである．　　　　　　　・

　（ロ）然し，BrHBr塩（M・W・426・19）はBI・HC1、塩（M・W・337・1η）に比べ100：79・

1の分子量比を有するから爾者の一定量について酸滴定，チオクロム反慮乃至はヂアゾ比色法等

の定量獣瞼を行うと前者は後者に比して79・1％に穿る成績を与える（即ち前者のBfHC1塩

として見掛けの純度は79．1％である）この關係を式に表すとY≒100－0・22Xに成る・式中X

は楡休中のBrHBrの％含量でYは，楡休のB瓦一HC1としての見掛けの純度（％）である・そ廻し

ゆえ定量的には辮別可能である，（第1圃参照）・では爾者の混合した場合はどうか？

　（ノ、）況合しているとき（ロ）の様な定量成績上の数的差違は，B職・HC1塩中に可成大量の

B1・HBr塩の混在してV・る際に限り，確認uqるであろう・例えば爾者の50％宛混合したも

のでは（ロ）に掲げた定量成績が見掛け上89・06％のBrHC1雄と等債であるから，充分B1－

HC1塩の混在を「r正せしめる：丈けでなく，斯様な結晶はBl・HG1塩として．も蝕りに純度が低い

という理由で不合格品とされるであろう（米局方Bユ・HBr塩の純度は無水物として98％以

上）

　（呂）然し，BrHBr塩の混合率が低v・程（ロ）の定旦成績上の数的差違は僅少となって，も

定丑成績のみからB1・HBr塩の混在は『r嘉し難くなるであろう・例えば蘭島の式及第1圓に示

す如く2％の水分及98％の純BrHC1塩とより威っているB貰・HCI塩結品と9・1％純B1－H

Br塩及90．9％の純B1－HC1塩とより成っているB、・HCI締結品とは（ロ）に掲げた定量成

績上では明白に等領で区別出來ない・このことはBrHBr塩の滉在ずるときはBfHC1塩として

純度90．9％の不純品が見掛け上純度98％の品として局プ∫に山斗することを意威している（この

　　　●
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：場合他の僅少な爽雑物は無視する）　．

　　（ホ）：B1の生理的敷力のみに著眼すれば，もしBゴHCI塩とBfHBr塩との各救1分子が

同数果を有する確ゐ・な誰篠があればB、・HBr塩の爽雑は必タしも排除する必嬰：がなV・とも云え

よう．然し，B、・HC1塩とB、・HBr塩との敷力比は床確定であり，臨床上の見地よりしても極量

なども決定せぬ内にB・・HBr塩を局方藥品として直ちに探用するとV・うことは難しいと思う．

’　（へ）箋実として現在入手した結品及注射液中からB、・HBr塩か槍畠されているから，我汝

はこのRゴHC1塩中のB、・HBr塩を爽難成分と見倣して，局方中に定性的試験を加えその爽雑

量を制限すべきではなかろうか？

　　（ト）もし，70mg／ccの槍体溶液につき本反慮を行うと，0．25％のB↓・HBr塩の爽雑迄も

漫見し得るであろう・

　　（チ）本試験に用いた結晶の純度を三種の定量的純度楡定法により求めた結果は別回する・

槍体を供与された科研佐橋博士及製造者各位に謝意を表する．　　　　昭和24年3月
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　　　　　　　　　　ビタミンB1の純度検定法

　　　　　　’　（附）ビタミンB、結品のプロム反回（結語）

　　　　　　　　　　　　　技官　小川俊太郎
　　　　　　　　　　　　　技　官　　河　　内　　敬　　朝

　　　　　　　　　　　　　助手塚本秀子
　　　　　　　　Chemical　Standardization　of　Thiamine・Hydrochlorid6’

　　　　　　　　　　　　　　　Shuntaro　Ogawa

　　　　　　　　　　　　　　　Yoshito皿o　Kcchi　　　　　　　　　　　　，

　　　　　　　　　　　　　　　Hideko　Tsukamoto

　ビタミンB1二品の純度楡定法としては次の方法がある．

　（A）　標準品を用v・ない定量法

　　（1）構造中の総ク・一ル三品二法（勇二方）

　　（2）〃〃〃〃酸性クロ」一ル定量法（米局方，英局方及日局方）

　　（3）〃〃〃〃総窒素定量法（米局方）

　　（4）〃〃〃〃硫黄完量法（米局方）

　　（5）Slottaのヨード法

　（B）　標準品を用v・る定量法

　　（1）標準詰晶とチオクロム法で比べる法（米局方）

　　（2）標準結晶とプレブルダ法で比べる法

　三等の：方法中（B）に厩するものは局方標準結品（Pharmacopceial　Reference　Standard）

のあって始めて行V・得る方法で，我國の現状では実行し難い．

　我々はこういう状態の下で將來局方に牧載さオしるであろうビタミンBエの結晶の純度を確保

するためには（A）死）中のどの方法によればよいかという問題を解くために本試瞼を行った・

　　　　　　　　　　　　　（D　槍　　・　　　休

別報ビタミンBエ結晶のプロム反慮の試験に用v・たものと同じである．

　　　　　　　　　　　　　　（2）試験方法

　総クロ・一ル’定量法は槍休。・19を探り水にとかし，之に過剰のIN／loAgNO3を加え，Agclを

沈澱させ，残ったAgNo3量をN／lo　NH£Nsでi逆沖し総クロール量を算出する．

　酸性クロールの牢量とはビリミヂン核の6’のアミノ基を中和しているHC1を　量すること

で槍体0．2gを水に溶かしフェノールフタレインを指示藥としてアルカリで滴定する．、
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同士轍は米局方に準じミクロキルダール法で求ゆる・

　（A）としては以上の三方法を行い，ヨぬド法は定量値が動描するので採用しなかった．

　以上の外米局方の装置と渡辺氏の方法に準じ，各群体の融鮎を測った・温度の補正も行って

ある・

　（A）と比べる標準を与える定量方法としてプレブルダ法による比色定量を行った．畔塗は

武田ビタミンB1標準液である。

　又，純度とプロム反慮との瀾遮を見るため別報ビタミンB1結品のプロム反慮をも行った．

（3）試験成績
上述の試験成績は次表の如くになった．

B1の純度とプロム反癒

翻1・1213 ・｝・1・1・いt・ 101111疹考務即
蝉・123，／24g／，、8／・・21・46／244・244ヨ・291238124・／・・21

糸艶躍）1，、．、、。，．。、。。．51、，．31g3，8199．。lg9．7179．3！、、。。1，・．3178．，lg7．。一・・。．・冊

酸滴定
　J．P，
　（％） 95．1 101．2 96．3 98．6　　98．2 101．2 101．2　　74．5 112．6 95．8 80，4

94．4～101　　」．P．

94。4～102．9U．S．P

98．0～102．8B。P．

識％，193．，1，，．8、。4．、1，，．・1，a，199．8！6、．、184，。1、、．、1・。。．51，・．・1

璽姿）1，，．。！、。。．。！、。。．。1，，．、ig9．、199．、1，、．、173．，1、・．81、。。．。1，、．，i

纏綿lg3．・1・・．・198．2198．・1・・，lg7．・1…1・・．4・24」・絃・1・・．・i…一・6・川s・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・1・1・・。1獺難・収1顧12561・1・1・1・1・i・1…1

（誰）B．P．　英國藥局方．　J．　P．日本藥局方．　U．S．P．米國藥局方。

　　　　　　　　　　　　　　　　湾　　　、　　　察

　（1）考察に際しては比色法による純度を一慮正しV・ものと見倣す・

　（2）融点は純度をうかがう頼りに成り難い．高温と分解のため不正確で又No・9のように

明らかに不純な楡体でも著しV・降下を現わさなV・．殊にBrHCIには高融鮎型，低融船型の二

種目あるといわれるので判定は一暦困難iである・例えばNo・10は1948年佐橋氏の測定した

折には215～216。C，合成當時には220。Cあったものであるが我救の測兄では212。Cを超えな

い．然し，我々の楡体中Bエ・HBrと覚しきNo。8は229。Cで融ける．

　又，波辺氏の記述によるとBrHBr・施H20の堅磐は229～230。qであるとV・う．

　以上の結：果から見ると，B盈・HBrにも高低雨緻瓢型が共存するようにも思われ，結局融蜘τ

よる純否の剃定は困難硯される．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、
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　（3）総クロール量の結某は大休比色法の値と並行し，不純のものは或v・は高く（例No．9）

或いは低く（例No．8）出ている．

　（4）塩酸濯性ク・一ル量の滴定も（3）と匪じ傾向を示す．

　（50）結合ク・一ル量は総クロールから酸性クロール量を控除したもので詐算して田るが，

チプツオール環中の4液Nに結合しているクロールの量に當り，その値は不純な桧休（例No．9）

についてもや玉良い値を示すので参考に成り難V・．

　（6）総窒素量も比色法の値と並行している・

　以上の結果を綜合し英，米及日各局方に掲げられた判定標準と比べると総クロール酸性クロ

ール及総窒素の三定量値が共に合格する三体は大体比色法の値も又合格して來る．そして何か

1種の定量値のみが合格しても（例No．1）必ずしも當てにはならないということが判明した・

結 論

　局方標準品が得られす，標準品を用いない定量法によって下品の純度を確保するには納クロ

ール，酸性クロール及総窒素量の三定量を術い，その四丁を次の限界内にあらしめれば，大体

98％の最低純度が保誰田來るのではあるまいか？　但し槍体は100。C，3時両乾燥したものを

用いる．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（限界値表）

　　　　　　　　　　　　超葱クロ　ーノレ量　　　　　　　97～101％

　　　　　　　　　　　　酸性クロール量　　　　95～102％

　　　　　　　　　　　　総窒素玉ヒ　　　　　　　　　　　　　97～101％

　（附）ビタミンB1結晶のプロム反慮（結語）

　前報した定性反癒の確認限度より算田した各結晶中のB1・HBr塩含量はNo．1について約

34％であったが，今回比色法で求めた見掛けの純度（％）を前報第1圖及之が表わす方程式に代

入してBL－HBrの含量を求めると約32％と成り大体一致した・然るに，斯様にBrHBr塩の

多量を含む槍体でも酸性ク・一ル量のみ定量すると純度95・1％で判建ば合格と成り，比色法，

綿窒素量では大体93％の純度を示す・從って定量値のみよりす「る見掛けの純度に再槍討を加え

る意味からもB1・HBr塩の定性反癒は軍親されてよいと考える．

　三唱法及限度に關ししては前報を参照せられ度V・・

　検体を供与された科研佐橋博士及び製造者各位に謝意を表する・本結果は昭禾024年3月穿研

ビタミンB研究特別委員会の席上登表した・　　昭和24年3月



　　　　　　　　　　　　　　　　・”「　　　　　　　　　　を3

　　　　　　馬鈴薯澱粉製造廠液よリ’ビタミシB1め回牧・∫・’・一’・∵’

．．

A「 E二’ρ @　技　官：1小『川俊太r郎
　　　　　　　．一技一斗・河．・内・．．敬朝．：．，．＿・∵・

　　　　　　　　R…v・・y・fV…血・・恥・mP・…ぴS…chWa・・r一．・，一㌧r、

　　．　　　　　　　　　　　　　　　　Shuntaro　Ogawa．

　　　　　　　　　　　　　　　Yoshit6m，o　Kochi　　　’　　．　　　．’　”辱”

馬蠣のビぞ．・・聡勲・9－9・・％．で岬麟薯より灘を製欝襟止ヒ｛B・．瞬ん

ど洗猴雨中に移行してしまうと克られるので薯：に由面するB、は洗濫液（廃液）と共に現在廃

棄されていち諦である．我汝は此Blを白土によ1る吸茄を利用して回牧出來なv・も4）かどうか

を西面る爲に次の様な実面面了つた．　　　，　　　　”・・’

　　　　　　　　　　　　　　　實　　瞼　　法

　1ボ生紙をすり落し約三倍量の水を加えて洗1條し翻農して澱粉を沈着せしめ上澄（洗蘇液・廃

液）を取り10％硫綾を加えてわHを4．5位になしil阻すれば再び帯褐色累状の沈重を生する

から旧藩塗を分ち残った液に酸性白土を投入し5分間授爵した後吸着物を濾記し之を乾燥し粉

末とする．

　　　　　　　　　　　　　　　の
　2．硬用した馬鈴薯は本年7月末．埼玉縣にて購入．

　3・酸性白土は武田白土工業株式会肚新潟縣北蒲原郡中條工場製アルコール脆必用白土で本

年5月宋券与された．　　　　　’　　　　‘　　　　　 　　　　：　

　4．ビタミンB1は絡始チオクロム法で定量した．　　　’　　　　「し’

　　　　　　　　　　　　　　　實験’成績

　1．泥を去った馬鈴薯5009を霊気し之よわ実瞼法に掲げた方法に嫁り上澄（洗濫液．廃液）

1600ccを得た．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ド・
2．上澄液1600CCI・は300γのビ汐ミ。B、が存在し％．‘：…　　ド　噛・・’

　3．次は上澄各々300cc宛（ビタミンBユ56γに該銘する）を取り次表の様に種汝；なる量の白

土を添加し吸着物を得たf其成績を一括する・

添 液 量1・・司 303． 1 3・q　剰 3DO．

添加白土の剥・ 1．0 0．5 0．2

麟幽す狛土の湘副・・「 q33・1 0．165 0．066

白土に吸回れた・・量レ1 56．4

｛

49．8 1 18．6

製品の．力債レ／・1 56．4 99．6 93．0

・・の回牧副％1・各… 1 89 33

4・実験に侮用した馬鈴薯の遊離型ビタミンB・は59・8γ％同じく総ビタミンB1は61・8γ％



24 馬鈴薯澱粉製造廃液よりビタミンB1の回吹

で鵬鈴聴は遊離型ビタ，ミン耳．のみを含むと考えてよい。

　　　　　　　　　　　　　　　　紬’　　括

　1．白土量が多簗程披吸着B且量が墳大ナる・殊に白土添力n率0・165％の時著しく向上する・

　2・然し添加率0・33％の場合殆んど100％の回牧率を得ているから之場上白土を添加する

必至勲まなからろう・

　3．回牧率は從って白土添加量の少い税低落するが白土添加率0・066％に至って共傾向が甚

だ著明である・

　4．製品の力慣は以上に述べた三つの現象に基V・て白土添加率0・165％の時最高に域つた・．

　5．從って回牧率が此較的高く（89％）併・せて製品の力慣の秀れた※の場合が一番実用的な

回牧方法であろう・

　　　　　　　　　　　　　　　　考　　　察

　以上の実験成績により生馬鈴薯5009㌧より洗軸上毒液1600ccを使用して約100r／9租度の

B1吸博物0．59を製忙し偏るが電工粟化に蛍っては両次の諮脚ご就き橡討せねばなら滋・

　1．原料馬鈴薯は普通泥ま二を附着した盤使用されるが淑徳土が吸着物の製造に妨害を与える

ことが無V・か．

　2．洗堰液は普通原料薯の5’》10倍に昇る・然し吸着細鱗婚上の都合よりすれば3倍内外を

可とする・洗潅液⑱量を斯様に引下げられるかどうか．

3・爽際瑚より廃棄陣る淵鰍の灘一5腋に嫌なる灘及ぶ・．之舗；慶せし泌こ

と無く吸浩物製造用に利隠する工夫・

　4．pHを4．5に調節する禽に硫酸を使用する．酸を使用せナに吸煎物は田熊ぬか・

　5・洗瀞液及之に酸を添加した後の液は何れも掴濁してV・る・此掴濁を簡耶に除く方法はな

糖か・

　6．吸着用に最適の白土を確保すること・　　　　昭和20年8月



　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2与

　　　　　　　　　　　　市販ビタミン：B1剤の調査』’－　　艦’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　し

　　　　　　　　　　　　　技官　小川俊太郎．

　　　　　　　　　　　　　技官河内敬朝
　　　　　　　　　　　　　助　手　　塚　本　　…秀　子

　　　　　　　　　　　　　　　　　コ
　　ASURVEY　OF　T甲COMMERCIAL　VITAMIN　B・FREP佃ATIONS（1947）

　　　　　　　　　　　　　　　Shuntaro　　Ogawa

　　　　　　　　　　　　　　　Yoshitomo　Kochi

　　　　　　　　　　　　　　　Hideko　　Tsukamoto

我々は昭和17年度（1942）に於て日木藥局方制定ゐ準備工作の一環として市販ビタミンB、

剤の調査を実施した・ネ三皇は當時の成下を職後現在（1947）のそれと比べようとして行った

調査の結果である・

　　　　　　　　　　　　　　　（a）　試　　　料

　主として京浜地心に於て厚生省，京京都及我々自らの手により牧集された．』其内訳は第一表

の通りである．　　　　　　　　　　　　　’　デ髄’

　　　　　　　　　　　　　　　　第　　一　　表

1 今　回 前　回

注

液

錠

．粉

射

末

液

忌

地

56

4

9

4’「

73

182

43

29

－i8「

’272

　　　　　　　　　　　　　　　（b）　試　　験　　法

プレブルタ・知ツ均ラム試i藥による比色法（パラアミノアセトフエノン法）により行った．

　　　　　　　　　　　　　　　（c）　試験成績

一般成積は第二表の通りである．

　　　　　　　　　　　　　　　（d）　結論及考察　　　　’．

全試料中注射液のみに關して実含最の標記含量に対する％を以τ分類してみると第三表の如

くに成る・

又実含量が標記の90％以上か未満かによって試料を適否の二種に分類したのが第四表であ

る。

職含勲箪改湘糠局方ln」ectio　vi惚皿in　B・の獅餓（lm・／cc）以上と比ダ．



26 小川・河内・塚本

適否の二毬類に分類したの炉第五表である。

　　　　　第　　三　　表 第　　四　　表

注射液山主（婁含量の標記含最に封ずる％を以てす） 千
丁

鮪最％1例数睡の・・
　0～44．9

　45～49。9

　50～54。9

　55～59。9

　60～64．9

　65～69．9

70～74．9

　75～79．9

80～84．9

85～89。g

9り～94．9

95～99。9

100～104。9

105～109．9

110～120．0

150～160

合 計

7

1

3

1

1

5

10

9

9

7

1

2

56

1ゴ

2

6

2

2

8

18

16

16

12

2

4

今

回
の
威
猷

前
回
の
，湖

績

適 否

38

68％

60

33％

18

32％

122

67％

計

56

100％

ユ82

100％

第　　五　　表

局　　方　　適　　否

滴
否

適

例
敷

32

否

24

100

　之等の表に現れた結果を夫殴相対慮する前回（昭禾［117年度訊査）の威積と比べると品貰の向

上を認め得る・

・但今回の成競は地域的に限兇されてV・るので爾今後に於て全話的に概査を続けたい．　・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　昭）和22年6月

　　　第二表　　，臓ビタ，ソ螺瞼成績’　　　’”鞠’
　　（A）注射液（厚：生省．東京都．牧集）

細評．含蕪陣灘…刺実韻⑩・周 標記含量に燭する96

1

2

3

4

－5

1

2　、．

2

ユ

1

1．0

3．0

5．0

ユ．0

3．0

1．0

ユ。5

2。5

1。0

3．0

0．91

1．6

2．9

ユ．■

3．1

91
ユQ3’

114

110

103



市販ビタミンBli劇の調査

・No．． 一鐘． メ」㌧　　」し
口　　　」．紘

CC 】mg

6　　　1
7　　　1
8　　　1
9　　　1
10　　　1
11　　　　1

ユ2　　　2

13　　　2
14　　　　1

15　　　2
16　　　2
ユ7　　　1

18　　　　1

19　　　　1

20　　　　1

21　　　　2

22　　　　1

23　　　　1

24　　　　1

25　　　　2

（B⊃注射液

26　　　2
27　　　1
28　　　2
29　　　2
30　　　　2

31　　　　1

32　　　　1

33　　　2
34　　　　1

35　　　1
36　　　2
37　　　1
38　　　1
39　　　1
40　　　1
41　　　1。1

42　　　　1

43　　　　1

44　　　　1

45　　　　1

46　　　1
47　　　．2

48　　　　1

49　　　1

1，0

2．0

1．0

5．0

1．0

2．0

3．0

5．0

1．0

3，0

5．0

2．0．

1．0

2．0

1．0

3。0

1．25

1．0

1。0

3。0

3．0

3．0

2．0

4．0

3．0

1．0

1．0

3。0

1．0

2．0

5．0

1。0

2．0

1．0

2．0

．1．0

1。0

2．0

ユ．0

1．0

2．0

3．0

1．0

標記含量（mg／cc）

1．0

2．O1

1．0

5．0

1．0、

2．0・

L5
2．5

1．0

ユ．5

2．5

2．0

1。0

2．0

1．0

1．5

1．25

1．0

1．0

1．5

1．5

30
1．0

2．O

L5
1．0

1．0

1．5

1．0

2．0

2．5

1．0

2．0

1．0

2．0

1．0

1。0

2．0

1。0
　　つ
1．0：

コ　　む

1．0」

31b1ご

1．oi

実含量（mg／CC）

（國立証・生試験所牧集）

　　0．69

　？．0

　　0．89

　　4．7

　　0．97

　　2．0

　　1．5

　　2．3

　　0．95

　　1．5

　　2．5

　　1．8

　　1．0

　　3．0

　　0．67

　　1．5

　　0．14

　　0．43

　　0．93

　　1．56．

　　1．6

　　3．2

，　0．93

　　1．9

　　1．6　・

　　0．89

　　0．93

　　1．4

　　0．93

　　2．1

　　2．7

　　1．0

　　2．0．．

　　0．92

　　1．9　　・

　　不含

　　0，46

　　0．67

　　0．89

　　0．76

　　0．33

　　1．1

　　4．6

　　1．0

27

標記含：量に面する％

69

100

89

94

97．

100

100

92

95

．ユ00

100

90．

100

150

67

100

10

43

95，

404

166

107

93

95

106

89

93

93

93

］05

108

100

100

92

95

46

67

45

7δ

33

110

153

100
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N・・1モ。筒，含認1
；0

51

52

53

54

55

ε6

2

1

1

2

1

1

1

　2．0

125　γ

　1．0

　3。0

　2．0

　3．0

　3．0

標記含且（mg1’CC） 睡含ゴよ（・・／・・）1灘錨・脳％

　ユ．0

125　γ

　1．0

　ユ．5

　2．0

　3．0

　3，0

0．89

不含

0．71

0．32

1．7

3．0

2．8

89

71

21

85

1CO

93

（C）　液　　剤　　（國立衛生試験所牧集）

・　　践。・

　　　1

　　　2
　　　8

　　　4

！蹴含．華．．（・／・9．．1実．．一鼠．

70

70

70

70

ゴ止

93

24

56

66

（・1・c）L標i謝に翌す・％

　　　　　　　　　116

　　　　　　　　　覧34

　　　　　　　　　ε0

　　　　　　　　　95

（D）　錠　　i剤　　（厚生省．東京都1汝集）

No． 1標記含且（・／・・b） 実　　含　　五士　（γノtab） 標記含鼠に判ずる96

　1
　2
　3
　4

（E）二期

　5
　6
　7
　8
　9，

　　　　　ユ25

　　　　　500

　　　　　500

　　　　　500’

（國立衛生試験所牧集）

　　　　　125

　　　　　500

　　　110～130

　　　　　10

　89
508

623

449

微丑
178

微量
微量
微：ほ

1

1

71

102

125

90

　36

（F）粉末渕　（國立徳二k試験所牧集）

No．

1

2

3

旧記含麺（・／・）1実含量（・／・）1・購鼠に劉す…

　10

　30
約250

微趾
全上
　159 64
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　　　　　　　　　　局方強ビタミンB1錠の重量

　　　　　　　　　　　　　技官　小川俊太郎

　　　　　　　　　　　　　助　手　　塚　　木　　i秀　　子・

　　　　　　　WEIGHT　OF　TABELLAE　VITAMIN　Bl　J．P．　V．”

　　　　　　　　　　　　　　　　Shuntaro　Ogawa

　　　　　　　　　　　　　　　　Hideko　　Tsukamoto

　錠剤の箇重がどの程度に一定しているかとV・う事は定油τ携る者の知って居る可きことであ

・・二型二野たH木勅塑・ン畷4種に網灘を賄た・・背比
玄玄に絡i括報告する．

　1．試料　市販強ビタミンB1錠4種で其製造者は次記の如くである．之を順序不同に以下

（イ）（ロ）（ハ）（二）と呼ぶこととする．

　武田藥品工業株式会砒，（張力メタボリン錠）

　三共株’式会鵬（強ビタミンB1錠（三共））

　八州化学株式会批，（強力アクタミン錠）

　塩劉三三藥株式二三，（三三ネオパラヌトリン錠）

　2．試験　先づ各試料より任意の5，10，20及40錠を採って其平均重量を求める・次ビ最

後の40錠は其重量を一個宛に就て求め共測定値より卒均重量（M）及σ等を算出した・

　3．成績

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

公繕重最　（9）

5個口均重量（9）

10個準均重量（9）

20個準均重量（9）

40個準均重量（9）M

α

M士・（・・1芒

M±2。（9）二L

　　へ　M±3。（9）土
・大]羅盟遡・・話’

攣　　異　　係　　敷

0．15

0．1577

0．1600

0．14

0．1463

0．1429

0．1601 0。1418

0．1518 0．1412

：±：0．005852

0．157652

±0．008033

0．149263

0．145948 0．133137

0．163504 0．157326

0．140096

0．169356

0．134244

1．5

3．85

0．125074
071雇35言8ζ冨一一

0．117011

3．6

5．71

0．1

0．1173

0．1185

OJ205

0．1159

＝i＝0●007817

0。123717

0．103083

0．131534

0．100266

0．139351

0．092449

3．9

6．74

ナシ

0．1622

0．1594

0．1577

0．1615

士0．005350

0．166850

0．156150

0．172200

0．150800

0．177550

0．145450

2．85

3。31



　30　　　　　　　　　　　　　局方彊ピタミソB1錠の重量

　（4）結　論

　　（イ）公粥重量より各干均重量の方が大きい値を示す．

　　（ロ）祁均重量間には大なく共差最大値と最少値の差の最少値に封ずる％値は何れも4％

以下である・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・

　　（ハ）製品の毬類に披って箇重の遠いソ∫に相鴬の開きがある・　即ちσに和賞の違V・があ

　　　　　る．

　（5）考　　察

　　（イ）局プ∫強ビタミンB1錠は局方が別に規定する強ビタミンB1末を原料として製貼す

るよう指定されてV・る。、共故現在強ビタミンBl錠が第三項‘‘本品一箇ハ少クトモ「ビタミン

B1500γテ含布ス，，に合格する鳥には共箇露が少く共0・159以上なくては威ら題・．ll・k料4種

中（イ）（ロ）（ハ）の3種は上の局方改正以前の製逝に係るものらしく從って（ロ）．（ハ）

¢箇煎比は値より小さいのであろう・（昌）は明らかに改正後の斤で戯鮎に合絡している．

　（・）B1含量の試験に営っては箇重を知る必要がある．此場合何箇に櫨って『毫均重最を求

めたらよV・か・木威績に嫁ると5箇でも10餓でも乃至40筒でも変りはない・結論の（ロ）

によると此三度の2F均重量の差は：ビタミンB且定｛止時の誤差として許容田來よう．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
　（ハ）結論の（ハ）に擦るとσに大小がある・σが大きいか小さいかは製錠技術の巧拙・設

備の優秀を表示してV・ると考えられはしま．いか・　　　　　昭和22年4月
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　　　　　　　　　　市販ビタミンA剤の調査

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　星
　　　　　　　　　　　　　技官　小川俊太薦

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　～
　　　　　　　　　　　　　技官太幡利一
　　　　A　Survey　of　the　Commercial　Vitamin　A　Preparations（1947）

　　　　　　　　　　　　　　　Shuntaro　Ogawa

　　　　　　　　　　　　　　　Toshikazu　Tabata

　我々は昭和17年度（1942）に於て日本藥局方制定の準備工作の一環として市販ビタミンA剤

の調査を行った・（衛生試験所彙報60號，52頁，昭和18年（1943））

　木報告は當時の成積と職後に於ける且は又H本藥局方ビタミンA剤制定後に於ける市販A

剤の現況（1947）を比較しようと考え実施したのである・

　1．試　　料

　厚生省東京衛生試験所の手により牧集された市販A剤である．

21識法分光光謝法（紫撒吸牧・ペク・ル）に擦った・獺係藪は1600腿本ξし・

参考値≒して米國に於て繁用されて矯る2000という値を併用して見た・溶媒は純エチルアル

コールである・

含澱ρ測定はカプセル剤に園しては米國局方第12温温の方法に從い・其他の製剤に対

してはソクスレイ島田器を用い抽出した．

　3．試r験成績
　　　　　　　　　　　　　　　　　サー般雌聯「温点二表（一）斑二）の如くであ・・．　　　　し

　4・結論及考察

　（1）標記含量は総ての試料が掲げてV、る・

　（2）1又甥て試料はAD協会の検定をパスしている・

　（3）然し，我々の槍定結果によると，若し製品の適否の限界を実含章が標記含量の90％

という所に置くとすれば，全試料を（2）に述べるように適品とはなし得ないであろう」

　（4）斯様な食V・違いの原因は今後研討する必要があり，AD協会の手による製品の試験は

今後より一層嚴正に行うべきである・・

　（5）職前，職後の域績を含量標記率及適否合縮率によって比べたのが第一表である・適否

合格率に於て進歩が認められぬことは遺憾である・　　昭和22年夏
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第－一・
　　　　　　　　　o
表　　含最標記率

槻　記　試　験　敷

含 並　　標　　記

口 前

，40試＊ミ｝‘1婁　22

55％

後

16試罪斗唾1　16

100％

適　否　合　絡　率

1 鵬 前

合格試料劇
合　格　率1

22試料中　12

55％

臓 後

16試堵下弓19

56％

　　　　　第二表　三二ビタミンA剤試験成績（一）
（A）カプセル瑚及之に準ずるもの

独標記澱≦哩1実含油i止・・／球）匹樋分（C．F．＝1600）；1・・／・油分（qR〒・…）

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

0。2

0．15

0．2

0．2cc

0．1493

0．1727

0。1766．

0．1380

0．1450

0．1715

0．1833

0．1863

0．0350

0．0360

35．500

28．500

3．00り

34．000

12．000

6。400

11．500

36．400

15．000

38。000

44．400

35。600

3．750

42．500

15。000

8．000

14．400・

45．500

18．800

47．500

（B）注　　射　聞

標記油量（g／アンプル）　実含油量（g／アンプル）

0．5 0．6

舗ご脇）i
　　　74。00，

（C．F．＝20DO）

LU払9（辿分）

92．500

（C）　肝油加工製剤

襟記7由」止（9／球） 陳含7醐（・㈱ 1㌔ぞ1ξ1鴇） 　（C．F．＝2000）
，　Lu・／9＿．9直堕≧．）

0，083 29，000 36，300

0，198 17，000 21，300

0，652 10，000 12，500

0，252 17，000 21，300
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（D）　肝　臓　製　湖

　　　　　　　　第二表　市販ビタミンA剤試験成綴｛（二）

（A）　カプセル剤及之に準ずるもの

No，

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

標記含量（1．u／球）

5．000

5．000

2。000

5。000

2．000

1．000

2．000

5．000，

　700

5．000

C．F．胃1600
実含量（1．u．／球）1　含宥ナ走（％）

5．300

4．900

．530

4．700

1．700

1．ユ00

2．100

5．700

．530

1．4GO

106

98

26．5．

．94

85

110

105

114

76

28

C．F．＝2000
実含最（1．u．／球）1　含有量（％）

6．600

6．100

　．660

5．900

2．100

。1．400

2．600

7．100

　．660

1．750

132

122

33

118

105

140

130

142

94

35

■

（B）注射剤

No．

11

繭含鰐翻。）

ε0．000

C．F，　＝　1．600
　　　　　，

難量（聖霧鮪最（％）

乙4．OGO 73
●

C．F．　＝　2，000

実含量（Lu．／ア
　　　　ムブル）

55。000

含有量（％）

92

（C）肝油加工製湖

標言己含最（Lu．／球）

2．600

5．000

15．000

3．4GO

黙、蹄球デ1謂、（。晦，1実含，、齢／詳0署襯と％、

　　．2．400

　　3．600

、　　6．500’

　　4．300

92

72

130

126

3．000

4．500

8．200

5．300

115

90

160

156

（D）　肝臓製剤

2．000 1．700 85 2．100 105
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澱粉分解酵素の効力検定に際する基礎的研究（第1報）

局方ヂアスターゼ検定法の四隅速度論的研究

　　技官　寺　山　　宏　　副手　菅　山・修二

　　Studies　on　the　Estimation　of　Amylases．　L

Kinetic　Studies　cn　Diastase　（￥alt）Eδtimation

　　Prescribed　in　Japallese　Pharmacopσeia．

　　　by　：Hircslli　Terayama，　Shuji　Su6撃yama

　（1）緒　　言

　昭和16年改正局方ヂアスクーゼの敷力槍定法の規幣は・59の乾燥鳴鈴薯澱粉をユ00ccの本

に溶かしたものに，・酵素0・059を働かせ，55。cに1時間反慮させたのち，反癒液10ccをと

り，之に40ccのフエーリング溶液を加へて，　フエリーング溶液の青色が完全に消失する事

を規定してみる・

　扱て，酵素の活性凌を槍定する方法は，一定時聞後に生する反慮生威物を定量す多か，：或は

又．一定量の反慈生盛物を生するに要する時聞を計るか，何れかに依る場合が多い．而して此

¢際前提になることは，斯襟な桧定に用ぴる時簡中に建ては，反慮速度は酵素量乃至は活性度

に比例しなければならない・一般に，酵素反慮は，時間が長くなると，一身子反慮より脱逸し

反癒速度と酵素量とは比例しなくなるのが通常である．從って嚴密な意味で酵素の槍定を行ほ

うとする場合には，轟然，速度恒数が酵素量に託寵する様な反慮條件を選定しなければならな

v・．

　以上の雑な見地から，吾汝は局方に記載された様な’反慮及び槍定規格が，果し，て理論的に愛

當なものであるか否か確める意味に於て，ヂアスターゼ槍定についての反慮速度論的研究を行

　へ
った次第である．

　即局力試験と全く，同一のスケジュールで澱粉の酵素分解を行V・時尚的に一定量宛反回液を

とって，麦芽糖を定量した．

　（2）実験方法並びにその成績

　100。cに於て，3時聞乾燥した局方馬鈴薯澱粉59を200ccの共野曝にとり，之に約40。の水を30cc

加へ揺動しつ霞∫に勲湯65ccを注加し，30分間水浴和で加熱したのち，55。に冷却し，之に55。cの

水5ccを注加し，之にヂプスターゼを一定量加へて，一分間早く振畳して，55。cの水浴中に保ち，

時磁瀧5・・卿ペットで吸取り・之・・品・一ド溶液20cc及び降職魔酔液30・を

加へ・振り乍ら・5分間室溜に密栓放置後・稀硫酸（約20％）を2cc加へ・直ちに・養チオ

o



36 上等分解酵素の効力楡定に閃する基礎約研究

P

硫酸ソータ’溶液を以て，過剰のヨードを滴定する・　（Willst釜tter氏麦芽糖定量法による）

　酵素試料は，市販の月ブ∫ヂアスクーゼを用いた．（但し木品は吾六の楡定に依ると局方規格

を楕F廻ることが認められた．）実験番號1は酵素を0・19，2は局方通り0・059，3は0・0259

夫溜使用したものである・反億速度恒数Kを求めるには次の如き計算に依った・　　　　1

　楡液5CC中には澱粉0・259が．含まれる・ヂ’アスターゼにより澱粉が糖化される最大限を

？5％とすれば，一次反三連度式に於ける初期濃度（a）は0・18759（？麦身糖に相蛍する・

品1・1叡の1・・は17・15mgの灘鞘剛1滑るから・の・の値は10・93ccの琵1・溶

液に粗雷する．滴定に流1∫費したチオ硅酸ソーダ溶液より逆に生成麦芽糖によって還元されるヨ

ード溶液の量が計算さ身しる・此のヨード溶液のゴll：の時聞自勺変化を示したものは第1圓である・

時岡t＝0に於けるヨード溶液の孟1：は即封三値に一致するものである・此の値ば0・50ccであ

って，上液のヨード溶液の量より0．50ccを減じたものが，’ O際の還元糖の生成ヲ直：．Xに粗雷

する訳である。実験1，2び3の結果を一括して表示すれば第1表の如くなる・反慮速度恒数

　Kの時聞的変化を圃示すると第2圃となる．

　扱局力の澱粉泊化力試瞼は，反慮液10ccが40ccのフエーリング液を還元することを：説定

してみる．局方フエーリング溶液1ccは麦芽糖7．4m9に相賞するものである・木実験に於

ては反撃液5CCにつV・てll・即してみるから，フエーリング溶液は、20ccとなり之に
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相當する琵・一ド溶液は8・62・cとなり・最大加水高角塒の10・93ccに愉して約80％1こ

あたる．

　（3）考　　察　　　　　　　　　　’

　第1圃に於て見られる如く，50％の加水分解までは，還元糖の火筒的増加は，殆ど一直線を

なすがそれ以後ではや』門下ずる・局方合格の限界條件に於ては，此の50％分解に要する時

岡は，約35分である・即35分以内では，還元糖の生伐量と時簡は比例ナるが，それ以後では

嚴密に比例しなV・・局方所定60分に於ては，加水う｝解は80％も進行した所であり，上述の

如き意味に於て60分と云ふ時両は；瞼定條件としてはよくないと思ふ．

　又第2圃に於て，速度恒数Kが，時聞的に可回り変化してみることが観察される．一設の

酵素風宙ミに於ては，Kは時聞的に徐々に減少するのであるが，本局方條件では，’むしろ逆に反

慮初期でKの顯・菩な沿加が認められ，やがて一つの極大をへてのち，再びKが減少する傾

向が示された・而もこの傾向は酵素の量の大なる程著しく，又極大の位置は，大凡加水分解82

％の処にある．斯様なKの塩加が何を意味するかは俄に断定隅來ないとしても，可溶性澱

粉を1％佐な濃度で基質として使用したときには斯るKの堆加はなかった事よi）考へて，

局方條件が澱粉に馬鈴薯澱粉を，而も5％の高濃度に使用してみることによるのではないか

と考へられる．斯様な状態では，反慮初期では，グ肩伏に近V・粉状態を示し之が時而的に流
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0．02555

0．02834

0．03707

0．0360」

0。03511

0。03280

0．02512

0．01213

0．01370

0．01308

0．01437

0．01131

0．01675

0．01814

0．01916

0101915

0．01ε97

0．005502

0．005763

0．006131

0．OJ7038

0．007419　’

0．OO7720

0．01073

動性に変化する・斯様な反肥1液の物理状態の変化がKの増大をもたらし，それが酵素の自然

的不活性化：又は藩費の濃度1万£少最による減少傾向と拮抗して，一つの枢大を生じたものと考へ

られる．

　結論として吾・ぐは局方ヂ’アスターゼ1｛燃方法が，丁丁1論的にみて如何なる性賞のものである

かを徐侍することが出戸た・而してこの楡定法は理高高には必ダしも精密なるものではなく，

その改良にば時間の短縮酵素及び澱粉点点の減少等が必嬰であらうと推察される・
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（∬召禾024イF5ノ」20口）
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　　コロイ．ド滴定法に依るパンク・レアチンの蛋白消化力

　　検定に關する研究　　（第1報）”

　　　　　　按官寺山　宏　 臨時職員寺山ゑみ

　　　　　　副手細．田富子　 研究生山羽　力
　　　　　　Studies　on　Estimaticn　of　Prolteolytic　Activity　of

　　　　　　Pancreatin　Using　The　Colloid・Titraticn・Methcd．1

　　　　　　　　　Hiroshi　Terayama，　Emi　Terayama’

　　　　　　　　　Tom血。　Hcscda，’　Tsuto翼1u　Yamaha，

1）緒　　　　言
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1）

　日本藥局方に依るパンクレアチンの蛋白清化力槍定は，塞質として用ひたカゼインがパン．ク

レアチン中のプロテアーゼの作用によって低分子（ベズトン乃至ペプチツド）となって，酷酸＝唱

アルコール混液の添加に於てもはや沈澱刀至白濁しなくなる事を判定の玉澤に用ぴてるる・然．

し乍ら濁りの消：失は極めて連続的であって，その間に明確な判定をつけることが肉眼のみに頼

る場合には甚だ困難である・．從って，斯様な蛋門戸の斜な高分子物質が次第に低分子物質に変

化して行く過程がもっと客観約な数値によって表はせ得るならば，反網焼麟を判定ずる上に極

めて有界であることは論を倹ない処である．

　　　　　　　　　2）
　i藪にコロイド滴定法と云ふ〔うは，正負コロイドイオン闇の化学量論的な結合に基く新らしい

徴量滴定法である・i蛋白質，ヌクレィン酸文はアラビアゴム等の如き高分子電解質は何れもコ

ロイ’ h滴定法によって定量及び定性が可能である・蛋白質が加水分解を蒙って低分子化合物と

なると，訳第にコロイドイオン性を失ひ，コロイド滴定の対敦となら’なくなるだらう事は容易
　　　　　、
に想像される処である・

　婦中は斯様な方針のもとに，カゼインの加水分解反癒をブオルモール滴定：法，コ・イド滴定

法夢励であ郷酵ア加一襯液セこよる渤糖法の砺瀧融鎚求し3者の間
の結果を此較楡討した結果，コ・イド滴定法が斯楼な蚕白幡化力槍定法として使用しうること

を確信した次第である・

　2）実験成績
．基質として，ハンマースチン法によるカゼイン（メルク）を用ひ，酵素としてぽ豚辟臓乾燥

粉末を用ひた・キナーゼは豚十二指腸より作ったものを使用した．反慮pHは6・0，酵素溶液

は調製後1時聞牛以上室温に放置してからめち使用した，（活性が充分高まることを豫め確め

　ておV・た）

　　イ）局方検定法とコロイド槍定法との比較実瞼

　局方と全く同一のスク・ジユ・一ルで爾者の比較を行った．・た讐反慮液の全量を200ccとり2一

●



　　40　　　　コロイド滴竃法に依るパンクレアチンの蛋白漕化力楡定に關する研究

定時llli後に反1悪液5cc、を豫め　n／10　壇酸1ccをいれた・50cc容三角フラスコにとり，　pHを

酸ヒkにして，酵素反慮を止めると同時に，張白の荷電を正1こし，副子負コロイドであるボリヴ

イ昌ルアルコール硫酸カリ（P・V．S・K：）（0．0005791n）でトルイヂン青（0・1％1滴）を鮨示薬

として，コロイド滴定を行ふ．別に又5ccを試瞼管にとり，酷酸＝アルコール混液を2滴加

へて，漏濁の有無を楡定する・反慮温度40。Cに於て，約35分後に掴濁ば泊失した・絢コ・

イド滴定に要したポリヴィニルアルコール硫酸カリの数値は第1表に示す如くで，時聞と共に

減少し，逡に最絡滴定値に近づく・

　　　　　　　■
　　　　　　　　　　　　　　　　　　第　1　表

　　・分1・1…1・1・い・1・71・・i251・・1351…51・・1・・

1聡k．H魂一6岡葡「1珂繭繭「砺；1琢磨福姻’鋼認
趨lln　l・…｝・・9・i…8！・・6317・・7・a・1…7126・4127・・1…1・8・・1・…1・…1・…

　　但しt30に於ける0．0005791nP．V．S－K：滴定硫は7．90ccである．第2岡（3）参照

　　ロ）局ブノ橡定法，コロイド滴先法及びフオルモール滴定法の比較実験

　．フオル・ヒール滴定は，局方カゼイン溶液（0・1％）’6は稀簿に過ぎるので，濃度を約10倍

にとって行った．カゼイン1％溶液（カゼ｛ン1gr十n／10物性ソータ08cc・杢量100ccと

す）90ccを内容250ccの共栓フラスコに入れ恒盗水槽に浸す・

　パンクレアチン0．1grに極少量のキナーゼを加へたものを50ccのメスフラスコにとり，

水を加へ，よく振ってとかす．1時lii絆の後濾過し，澁液10ccをとって，前記力・ビィン溶液

中に加へる．一一1定時iii1後，反確1液1ccとり，一つはiglめ蒸溜水9ccと酷酸＝プルコール混液

・糊入れ鰍齢・とって，7旧りをしらべ，一つ・ま，渤水5cc瑞箪酸…を入れた

三角フラスコにとって前回と同様，ロコイド滴定を行ふ．フオルモール滴箆には，反感液を豫

め・量地鐸7オルLマリ・ン液（中性）2ccを入れたフラスコに加へ・0・5％フェノールフクレン

指示藥3滴を添加して，0・0629n・苛性ソーダで深赤色になる迄滴定した・之等の結果は第2表

に示す如くである・）ζ酵素0・ユ9を25ccにとかしたもの10ccを加へて・反慰を行った・此

ゐ結果は第3表の如くである・以上を圃示すれば第1圃及び第2醐の如くなる・

第　2表
コロイド滴定1

・分1…5回…　い5・・1251・・岡・・251451・・155i・3｝63・・184・・
P；ｿ｛一6－．縞鋼δ162陣幽聯：62岡う1聯・國螂岡fllご・陣再16．
轡蘭「｛1郡三四ヨ自陣1産ll蕊．』脚i　4i三吟6；弧1ちラ．bi砿61611可召6．6’匝。

但し　t二〇に於ける0．0005791n・P．V．S－K滴定｛直は13．5Ccc（第2圃（1））

●

1
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フオルモール滴定

　　・分I

Nゑ6iゴム6と1

δ．b1・｝ご癬1

・1％・ろ引・弓41・・周・5％1・・125刻・・【・・i・4小3％162
0　　1－6＝6fi．b罵161iδ1｝6」≧「「6＝91ざ．「豪忌「6＝6ラ1δンジラ16ラ＝ラ「i　6冨丁δ二一6含　11・04

・…61・…1…11・・5・1・…1・・843・5gl・…｝・・85i…71・・8・1・・55

但し』0に於ける0，C629n・NaOH．滴定値は0．62cc（第1圏（1））
ρ

第3表
コロイド滴定
・分1・1％國・・≦・％1…3％1・51・7％・9％｝・・％・41・・亮【・・13514214g152％

麗K「司・．421q・3「諭i3…1…6師1鋼；1師乙F6無獅嗣雁1・…岡漉51・L・・

膿劉’．す國・．22i…41・・．5137・1「三下ヲ闘66至國…；164・・！・3・・1・3・7i65・・1・まδ

但しt＝0に於ける0．0005791nP．V．S・K滴定値は12．60cc（第2圏（2））

フオルモール滴定

・分1 ・レ」 ・i矧・1・・2・5％ ・・1・・％1…3r％143ト52

N・・H△cc1

0・01・に換算1

・i・…1…41・…1…51・・6巨・・741…glq・・1・…ト・・1…41・…

・「切・・1・騨16」旨意§：61丁剣匡・81繭「石1司で1岡7可7．62

但しt昌0に於ける0．0629n・NaOH滴定値は0．62cc（第1圖（2））
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　　　　　　　　　　　　　　　鶴瀬鵜撒署；i韓
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　7πレル。
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　3）失職結果に対する考察並びに結論

　祥々ば，パンクレプチンに依るカゼインの加永分解反悪を，コロイド滴定法，フオルモール

滴定法並びに，局ブゴ槍定法によって測定した以上の結果よb考へて，次の如き結論に達した・

　局方楡定法と，コロイド滴定法とは，極めて興味ある相似性を示した・第2圃よb分る如く

時間と共にコ・イド滴定値は殆ど直線的に減少する・而して或る程度迄減少ずると，それ以後

はコロイド滴£値は極めて徐々にしか減少しな㌔「・然して丁度此の2っの傾向の変り口の所に

局方樵定法による・酷酸鵠プルコール混液による蚕白話濁の消滅が存在する・此の事は次の事

を意味するものと考へられる・三白分解酵素によって蚕白質の中大分子は，続々と幾多の破片

に分解せられる・從って，コ・イド滴定の対蒙となる様なifll分子性ク1解物は時間と共に減少す

る．然して或る限度以下の分解生子体になると，制1準コロイドイオン（此の場合には，ボリヴイ

昌ルアルコール硫酸イオン）と最早や化学斌論的な結合をし得なくなる・從ってそれ以下でば

コロイド滴定仙の時而的減少1ま小さくなるものと考へられる・局方繊定に於いてカゼイン沿化

液に酷酸一アルコール況液を添加ずる際白白白濁を生タるの1よ，侮仔在する高分子性蚕白体

に依るものであり，言郎ヒが完全に進んで凡て，低分子物になると，最早やにごmよ生じなV・も

のである．斯く考へるとき．局方榔ヒ法による濁りの泊滅が，2ロイド滴旗値の斯様な2っの

傾向の御目に存裡鎚ことの剛］が納旧れるわけである・第1圃に撫・．フオルモール滴

定仙が濁りの消滅後もf占∫時岡と共に堆加してみるのは，フオルモール滴定は分子の大小にはか

Σわらす，軍に匪裂ペプチツド結合の増加を示すことを考へるとき営然のことであらう．即酵
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素作用がこΣて最後の尋衡に達したと云ふのではなく，た讐・濁りやコロイド滴定の対象にな
ぎのり　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ

る様な，比較的高分子性蛋白休が消滅したことを意味するにすぎない．

遊質の量を一定にして，酵素量を変化させれば，それに慮じて，コ・イド滴定値の時陶的滅

少の匂配も変化する．故に標準パンクレアチンについて，一定の匂配を測定してお・き，ついで

樵体についてその匂配を測れば爾者の比較より，楡体の標準品に対する力債が容易に求まる筈

である・　今後，斯様な方針のものに最も愛當と思はれる様な槍定規格を，コロイド滴定法を

用ぴて定めたいと考へてるる次第である・　（昭和24年6月30日）

　　　　　　　　　　　　　　　文　　　　　　　献
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　　（1）第5改正　日本藥局方　臨時改訂版（昭和14年）316頁

　　（2）寺山宏：化學の研究：第1集（昭和23年6月）糊倉書店

　　　　　「「｛「：　第　2　集　　（f沼イ…024年　1　月）　μミ1

　　　　　同：現代醒質墨の腿塑　（監修鮫島実三郎）第1集（昭和23年9月）　学術國書出版枇



　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　45

　　　　　　　　　　　海人草爽雑物粗野について

　　　　　　　　　　　　　按　官　　，下　　村　　　　孟

　　　　　　　　　　　　　副　手　　安　　：部　　幾　　『曳

　　　　　　　　　　　　　高iJ　　三］三　　　　ノ1■　　　口r　　　　熱頁　　　工ミ5

　　　　　　　　　　Test　on　Foreign　organic　matten　in　Digenea．

　　　　　　　　Tutomu　Shimomura，　Sohei　Abe，　Akihito　Katayama．

　現行第五改正日本藥局方には海人草の爽雑物試験につV・てふれてるなV・が，一般に爽雑物の

非常に多v・こと及び有漏成分末知なることの二黒占からこの爽軸物試瞼は重要な惹義をもつもの

と湾へる・吾々は下記の爽雑物試瞼法試案を作成し，別報「海人草局方試験成積について」に

於けると同一の資料を用ひ楡入1｝1、7，國内産3，産地不明2，合計12例につV・て検討を行

った結；果につV、て報沓ナる・

　1．爽雑物試験案：

　海入草209（資料の凡ゆる部分を均等に含む様に）を取り，ピンセットを．用V・て石次藻類

（B），他藻類（C），砦石●貝殻（D）及び他の混入物（E）を撰別する．次に指先を用いて

マクウ（A）に附着する砂等を輕くもむ様にしてふり落す．この操作までに得た私状部を局方

4號飾にかけτ・軸上に残る残部（F）と通過歩る細細部（G）とに分け，　（C）・（D）・（

E）を合併して秤量しそれに（G）の軍量の50％を加算し，それより爽雑物の％を算出する・

　〔第一表参照〕

　この際の（A），（B），（F）及び（G）の50％を合併したものを有敷部分とする．

　a試案に対す降解説

　（1）資料の探取量はなるべく多量が良V・ことは論を符たないが，資料の量に限度があり且

普通の藥包紙を用v・て上血天秤上で一回に秤量するには209が便利である・

　（2）容器に入れてある資料は往々にして下部に柵糧粉状となって現存し，．之より均等に

資料をとり出すことは容易でないが，一且紙上に容器から全部取り出してから，出血るだけ凡

ゆる部分を含む様に209取出すことが肝要である．

　（3）マクリに附着する石弓藻類（B）は主としてJania属のものであるが，之は折れ易

いのでピンセットで丁寧に撰出する・この石二二は後でマクリに合併し有数部分とするが，後

の操作でマクリに附着する砂，貝殻等を取り除く時の障害となるからこ玉でこの操作を行った

　（4）附着する他の紅藻類中トゲイギス及びウヅゲグサは有敷なりとする論があるが，吾汝

の資料には少量であって，秤量するに足りす問題としていなv・が，この場合の他藻類（C）と

は容易にマクリと旺別し得る他の藻類を云うこととする・

　（D）岩石・貝殻（D）は一見してわかる．組かい貝殻ばピンセットで出來るだ取り集める

この操作は（F）についても行う・　　　　　　　　　　　　　　　　・　　　　．1
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　（6）他よりの混入物（E）とはマクリ鼠取後混入したものも指し，’陸上植物の組織片及び

爽他異物を云う．

　（7）マクリに附泊ずる砂を指先でもむ様にしてふり落す時には，砂は勿論マクリの小技，

石子藻類・貝殻等も混ずるが，之を局方4號飾にかけ飾過かる時，残る残部（F）は大休小技

及び石次藻であるから（A）に合併する．この際出る貝殻及び岩石の小片は（D）に合する・

　（8）（G）の中には小技，石次藻，貝殻，砂片及び砂等を含み，肉眼的に之等を厩別する

ことは国難な粉末である・

　（9）　（C），（D），（E）を合併して秤量し，之に（G）の重量の50％を加えて爽謡

物の重点を算出し，それを％に換算する・

　3。試瞼結果　上の試案に遊V・て各資料につき試験を行った結果，第三表の如き勲績を得た

何（A），（B），（C），（D），（E），（F）及び（G）に於ける数値｝‡，地際この試験を

行う際の便宜を考へ9にて表はし，爽二物及び（G）の酸不溶性次分は％に換算した・夫六

の平均値は％を以て示した．

　46結果に対する考察　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　（1）．マクリの％　海人草なる生面中のマクリそのものは『～均60・9％と云ふ結果を得たが

とれには小技の折れたものは含まれてみなV・とは云へ，出血爽雑物の多いことは確である．從

ってホ試瞼の意義て）薩要性を憂付け’るものと考へざるを碍な、㍉

　（2）石次藻類（主にJania）を殆ど附茄しないものが2例（4及び11）あり，▼他は0．19

即ち0・5％附蒲してみるものが大多数である・多いものとして東沙島及び鹿見島縣塵のもの

に2％及び3．5％を認めるものがあった・

　樹その種類については「下山順一郎著：生留学」に記載があるのでここではふれない．

　（3）他藻類相當忠類附茄してみる．この問題については東京都越生研究所製藥部長の

木村雄四郎博士め最近の研究があるので省ill各する．

　（4）岩石・貝殻　多V・例として8があり，之は鹿児島縣産のものである．阿じ面内産の6，

7，は少く・東沙島忠には多少2例を見，沖縄以南の列島産は比較的少い結果を得た．’

　（5）混入物　3に於いてのみ0．1琶の混入物を得た．之は藁の破片及び他の陸上植物の

　　　　　　　　の葉の蝋片であり；他の資料よりは秤量し得る著明の混入物は見出さなかった．

　（6）細粉部の組成　’（G）について天福プ∫の酸不溶性次分を兜適して見ると，第二表に附

記した如く玉詠1．8％の砂を含有す・ることがわかった．之は勿論別報「海人町‘局方試砕心績

について」中の酸不溶性次分¢ゴー部と認められるが，（G）の組成を知る一助とした．

　（7）（G）の50％　（G）を乳牛して有敷部分と爽立物とに加入することは，（G）中の

小技，石次藻瀬の合計が大膿汁量に達rるものと認めた結果であり，之等の％を実測すること



下　村　・安　部　・片　山 47

は困難であるが，1・8％の砂はマクりに附v・てるる砂の一部しか定量していないことを考へた

上での推定である．

　（8）爽雑物試験のもつ意義爽難物の量の量の多いものは大腿他の試験成績も悪く不適と

なる・マクリの生育場所からも一石・貝殻等の爽難は極めて容易と考へられるので，是非この

試験で抑へるべきのもと考へる・

　別報「一入草局方試瞼成績について」第三表に見る如く・アルコールエキスと生育況状の關

係が李擁しないものの中，4は他藻類を著量附着してみるのでその他藻類のアルコールエキス

をも定量してみるものと認められる・6は爽雑物少い爲，アルコールェキス7・8％・を示すも

のと考へられ，11は至難は少いが酸不溶性次分殊に（G）中の砂が著量：に存在することが原

因と思考される・

　5・爽雑物試験の規．格　以上の試験桔、果より竿均23・7％の爽二物を得たが，ここで行った，

試験は極めて嚴に取扱つたものであり，突十一hは20％の許容限度が適當と認められる・

　最後に絡始御下連を願いた生一部長山ロー孝博士及び御援助を下された昭和女子藥：專学生松

岡洋子嬢に深謝します．（昭和24年6月）　緒方；金子；薬誌，昭．17，9．

　　　　　　　　　　　　　　　　第　　　一　　　i喪

賢料番號

（A）マクリ

@　9

　（B）
ﾎ荻藻類　　9

（C）

ｼ藻類

@　9

　（D）
竦ﾎ・貝殻

@　　9

（E）

ｬ入物

@　9

（F）

c　部

@　9

（G）

ﾗ粉物
@　9

來雑物
@　　％

（G）の酸
s溶性恢分
@　　％

　3

　4
　5
　6
　7・

　8
　9
　10

　11

　12

　13

　ユ4

卒　均

　％

ユ3．8

12．7

14．0

12．9

13．0

7．7

11．2

11．0

ユ3．0

9．6

12．9

14．3

0．1

0．0

0．4

0．1

0．1

0．7

0．1

0．1

0．0

0．1

0．1

0．1

0．9

2，2

1．4

0．8

0．8

3．0

1．2

0．8

05
0．9

1．0

1．1

6〔）．9％　　　1．0％　　　5．9％

2．7

0．5

2．4

0．6

0．7

4．0

1．0

0．7

0．5

0．2

0．6

0．2

6．0％

0．1

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．0

0．2

0．3

0．2

コ．1

0．7

0．3

0．5

0．9

0．5

0．3

0．9

0．4

2．2

4，3

1．6

4．5

4．7

4．3

6．0

6．5

5．5

8．9

4．5

3．9

0％　　　2．5％　　23．6％

24．o　l

24，3

23，0

18．3

19．3

45．8

26，0

23．8

16．3

27．8

19．3

16．3

23．7％

1．3

1．0

3．7

2．4

2．5

1．5

1’1

1．9

2．7

1’1

1．3

0．6

1．8％
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’海人草局方試験成績につし・て

竣官　山ロー孝　按官　下村　孟

技官　金庭延慶　副手　安部肚卒

　　　Pharmacopoeial　Tests”on　Digenea

　Kazutaka　Yamagughi。　Tutomu　Shimomura．

　Nobuyoshi　Kaneniwa．　Sohei　Abe。

　昭和23年9月目り同24年2月までの間に厚：生丁丁務局及び藤沢藥品工業株式三二より槍i査委

頼を受けた韓入品9，門内産3，産地不明2，計14例の海人草について，現行第五改正目本

藥局方に二って局方試験を実施し，併せて爽雑物，．石次孤類，生育欺況，、外観及び気味に関し

て検討を行った結果，第一表の如を成績を得た．

　又二等の結某より局方親格に就いての丁丁及び試瞼項目聞の関係に対する老察を行ったので’

こ玉に報告する．

　荷海藻につき束道太郎氏に種丸干教示を得たことを深謝する・

　下中の各項目に就V・てその概略を説明すると，

　（1）アルコールエキス，水分，下野，酸不溶性次分：現行日局方に從って試験を行った結

果を％に換算したものである・術アルコールエキスに就V・ては別報「海入草のアルコールエキ

ス含罫二試験法について」を参照され度い．

　（2）現局方及び改正案に依る判定項中の適及び不摘：適とは略適を含み，4項口中アル

コニルェキスを含み2項口以上癒となるもの，：又はアルコールエキスを除き他の3項目適と

なるものを云い，然らざるものを不適と云う．

．（3）爽維物：二四万にはこの項目はなもが當局よりの要求があるので槍査を行った．詳細

に就いては別報「海人ホ爽雑物試験について」を参照され度い・伺改正案としては20％以下

を規定ナるのを愛當と考える・

　（4）石衣藻類：主としてJania属を対構となし・前項爽雑物試験に從って含量を測定し
　　　、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1）

た．石次藻は有敷部分として認められてみるので，アルーコルエキス含量を補足する意味で併

記した．

　（5）生育歌況：　海入雌の原藻であるマクリDigenea　simplex　Agardhの生育程度を

全長及び生殖器の登育状況を基として良，中等慶，不良の3つに分類した．良好とはマクリの

全長約6cm以上に良く山育したもので，マクリの小技末端z）四分芽胞（Tetrasporen）良く

1）　緒方，金子：藥誌．’昭．17．9．

ひ
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畿了f・せるものを云ふ．中等度とは全長約6cm内外なれ．ど，マクリの分技も小敬且四分芽胞の

慢育未熟なるものを去ふ．不良とは前二者ならざるものを云ふ。侮毛状腿（Haarblatter）友

　び胞果（Cystccarpien）も生育程度の目安となるので併記したが，胞果は生藥に於いては漫

　見i稻六困難である．

　　（6）外観・気味：色マクリ木來の色はくらいあ炉（暗赤色）～くら｝（あかむらさき（暗

　赤紫色）と認められるので，年月を経たもの又は採取後庭理不良なものは槌色してはV・（次白

　色）～はいき（衣黄色）に到ることがある殿より，色の良，不良を判定した1（色名は新色名

・法による．）

　　臭：特異の海孫臭を布するが，中には浩干斑敗臭を混へるものがあったので良，不良に区別

　した．

　　味：特異な味を有し，辛味は塩辛いには相違ないが，食塩をなめる時の辛さとは異なる・塩

　辛らさの扱けたもの及び威理悪く塩辛らすぎるものを見唄したので良，不良に区別した・

　　結　　　論　　　　　　　　　　　　。

　　（1）局方規格に関して

　　第一表に示す如く各項目別に適・不適を判定すると

　　　　　　　　アルコ・一ルエキス　　適　4　　不遮　10

　　　　　　　　水　　分　　　　’　　10　　　　　4

　　　　　　　　次　　分　　　　　噛　　3　　　　11

　　　　　　　　酸不溶性次分　　　　　　6　　　　　6

　　　　　　尉外　　観　　　　　　10　　　　4

　　　　　　　　気　　味　　　　　　　9　　　　　5
　となり，現局方に依り判定するときには，14例中に適4例しか存ねぜす，現左の欺況より推

　して籐りに厳煎に過ぎると思考する．

　　　從って　アルコールエキス規格　8％より

　　　　　　　汐ξ　’分・　　　　　30％より

　　　　　　　酸不溶！生1笹分　　　　　7％より

夫λ規格を引下昼ることが適當であると考える．

　この改正案に絶って各試験項目を判定すると

　　　　　　　アルコールエキス　　適　9　　不適

　　　　　　　友　　分．　　　　　11

　　　　　　　酸不溶性友分　　　　　9

となり，從って14例層群10，不適4となる・

　（2）試！瞼結；果に：対する考察

6％に

35％に

8％に

5

3

3

■
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　　（1）産地と海人：胞の品賀との関係．　ツ5置格嚴なる現局方に合稲するもの4例中，1例

　　　　　　　●
は束沙島産，2例は熊本及び新見島井産，他の1例は輪入品ではあるが産地不明のものであり・

この黙から一一産に優秀なもののあったことが一応認められる．而し改正案にも不合格となる

もの4例あり，その1例は産地不明，1例は輸入品ではあるが産地不明，1例は鹿三島縣産，他

の1例わ束三島となるので，之だけの資料から産地による乱入草の品質の良否は判牢の難〉・・

　術産地の判明してみるものに八重山1群島，沖縄，宮古島産の3例があるが，三等の列島産

の海人草は大州中程度の品質のものと認め得る結果を示した．

　（2）友分と酸不溶性次分との関係・　爾者は第二表に示す如く略李塾してみることが判っ

た．V：【及びV皿の2例はに次分，酸不溶性次回とも多く，内地産のものの品質もこの瓢で批剣

する余地が充分ある・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．

　（3）アルコールエキスξ生育歌況との関係・　有効成分未知の海人草を槍定する場合，生

育状況を親察することは非常に有意義のことと思はれる・ここでアルコールエキスを一応有効

部分と認めて，それと生育状況とを第三表に圃示した・第一表に示す生育歌況の良，中等度，不

良を高さで表はし3段階に分けて見ると，LII，皿，V，皿，皿，Dく，　X，皿，及びXm，の各例

では雨者は略汝ZF干してみる』，VI，　H，及びXIII，に於いて租判る生じてみるが，皿，　VI，　XI，

に於V・ては他の門下が入って干るものと認められ，このことについては別報「海人草爽雑物試

験について」中に説明をのべてある・XIIIは未熟毛状勢を認めるのみ・で生育歌況中等度より町

回V・爲と考へられる．

　（4）局方試験適否と外観気味との関係・　色乳臭，両君に不良なものは局方不適である・

（工，皿，）又この3項の中で1項でも不良なものは大盤不適又は略適に入る・（皿・返・Xら

X旺，XIII，）

　三って海二二局方試験に當っては外観・気味のもつ意義も又重大であることが明かとなった

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（昭和24年5月）

　　”
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海人草のアルコールエキス含量試験項目の改心

試案に就いて　　　　　　　　　　　　　　．

技官　　山　ロ　・一　牽 按官　金　庭延　慶

About　Improving　Test　of　Alcohol　Extrat　Method　of　Digenea

Simrex，

Kazutaka　YムMAGU㎝【1． Nobuyoshi　KムNE瓢WA

　　　　　　　　　　　　　　　　緒　　　　　言

　我タは最近融入海入草の依頼試験を三聖し，之を実施したが，開悟の一人は日本藥局方調査

会生藥第一部会部員として海人草の項を捲回してV・るので，局方改正の見地から本品の試験法

について楡討を行った．今回其一としてアルコールエキス含量試験項目に関して改良試案を得

、たので．之と現行法との比較等に関する実験成績を報告する．

改良試案・A案・本品の粗末約29を精密に秤り・アをコール40c・c・を加え還流冷却器をつ

けて二丁上に1時間加黙し冷後直ちに泥過する・濾紙「ヒの丁丁物をアルコール各20ccをら

って3回洗い・三階は濾液に合して・水浴上に蒸輩し100。で恒量になるまで乾燥するとき其

　の重量は6％以下であってはならない．

B案。本品の粗末を100。で恒量になるまで乾燥し，その約29を精密に秤り，アルコール

40c・c・を加え還流冷却器をつけて水浴上に1時聞加熱し，冷後直に濾過する・濾紙上の残刷物

をアルコール各20ccを以て3回洗V・，・洗液は濾液に合して水洛上に蒸回し100。で恒量にな

るまで乾燥するとき，其の重量は6％以下であつでわならない．

　〔註〕現行局方海人草：第四項

　本品の粗未29を小当に取りアルコール389を加へ還流冷却器を附し重湯面上に加熱す為こと1時聞

　の後冷却し．アル自一ルを添加して全量を429となし濾過し，其259を蒸獲し残留物を10り。に於い

　て乾燥するに其の量少くも0．lgならざるぺからす．

雌庭にA・B2種の案を並記したがA案は実験上竪に定めたものであって局方改耳の原案とし，

て実際に提供するものはB案である．

　改良試案提幽の理由．

　（1）局方改正の一般方針として成分含量の記載はすべて％で表す事に統一されてるる・現・

行法によって得．られる結果を％に換算するたは次の（2）又は（2つは，式によらなくてばな

らす煩雑である．．：又現在実施してみる試験についても本項目の検査成積は％で提出する様依頼

’渚から要求されてるる然るに改良試案によれば蒸護残渣から庫接％を算出出來る・・
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〔註〕　現行法による成績iより％の算出

25・cの蒸獺渣・g；灘量bg（現そ倣では29）bg中のアル・、一・・エキス含量・とすれば

　　讐一席・苓一瓢1嵩………α）

楡鶴bg中のアルコールエキス含量（％）Xは

　　　歯一穂・・6・一5（40a25－a）・・⑳…・⑧

誤差の範四内に於いて

　　　X占卜鎚　　　　　　　×100　　　　　　・…’一…イ2）
　　　　　25b

　（2）現行法では櫨盟は正確に29、を秤漬せねばならす・又使用するアルコールも天一…によ

って正確に秤醜しなければならない．改良試案によれば虚心は約29を正確に秤嘱すればよく・

アルコールは液量計で取ればよい．而し現行法・改良試案V・つれにせよソクスレツト抽出器等

を用ひて橡盤からアルコール1こ可溶部分を完全に抽旧しているのではなV・．

　（3）現記法では操作中のアルコール蒸獲による誤差が考えられるが改良試案には之がない

　（4）現行法及び改良試案では瞼雛の水分含有量の異動に基く誤差が考慮されてV・ない・然

し・、，ら海描記・4例、。つ械水分含櫨鵬した翻では廊126．5％最低6．4％三差

が二二大きい故．アルコールエキス含童を建量する口的には之による誤差を除く爲100。に乾燥

し恒量とした二二を用いて行うか・又は同時に試験する水分含量から計算によって（而しi礪者

は実験的には必ずしも等しくならないであらう）エキス量を補正ナる必要がある・三三藥局方

では二二中の水分含量を除去したものにρいてアルコールエキス分を算出してV・るが以．1二の貼

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●も考慮してB案を捉出する．

　〔註〕米局方では生藥のアルコールエキス含量及びToluene　d三stillation　methodeによる水分定量法

　を通則に親乱しているが日局方でアルコールエキス含量の規定のあるものは本品の他には削除に淡建し

　たヤラッパ根があるだけたので特に之を通則に規定する必要はないと考えられる．

　　（5）アルコールエキス含量項目が海人草の敷力判定上如何なる程度に債値を有するかと云

う事は別個の問題である．；在來の文献を見るに本晶のイ∫敷威分は未だ明かならす，アルコール

　　　　　　　　　　　　　　　　　　2）
エキス含有量の貼より考えるも村山博士は水浸液よりアルコールで沈澱する部分にイ∫りと云い

　　　　　3）
緒方博士等が附回する石～嬉1にρV・て行った実瞼戒積では水1受濃縮椥こアルコールを加えて生

する沈澱を除いた残液に毒作用をあらわす部分が來る71佐報告している．等で一定していな

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ね
い．然し乍ら財力との関係は別としても刈米樽士等の説の様に浸掛残渣等の不良品を鑑別する

見地からして此の項目が重要な意義を持つ事に変りないと思う．將來敷力の判定と云う目的に’

副v・且・簡易な試験方法が局方項目中に盛込まれる様に研究が進められなくてはならなV・。

実験成績（6）アルコールエキス含量は別報聖人草局方試験成績について，1）を元として8％



山 ロ』。　金・　　庭 55

（現行法を換算）から6％に引下げてみる・同報告を参照されたV・．

　－（1）現行法の結果を％に換算する際の誤差の問題・

　現行法アルコールエキス規定量Aは0・19，之を（2）式によって％に換算すると

　　　　　　40×0，1　　　　　　　　　　×100昌8．03（％）
　　　　　2×（25－0．1）

　若しも分母に於けるaの差を雀略した場合については

　（2）式によって
　　　　　　　　　　　　　　　　　’・㌻
　　　　　　　40×0．1
　　　　　　　　　　×100＝8．00（％）
　　　　　　　2×25

　となり此の含量のものについては0．03％の誤差を生する．

　次にaの値の変化に伴う誤差を計算によって求めると次の如くである．

　　aの値（g）　1，　0．5　0．3　0．13　0．120。1　0．01

　　誤　　差（％）　　3，　0．8　　0．29　　0．07　　0．04　　0．03　　0．0003

　現在迄試験した槍体に於てはアルコー・ルエキス含量aの最高は0．129であった．樹局方註

解では刈米博士は優良な南支那産の品について11・11％の含有量を示すもののある事を述べ

ているが之でも樹a昌0・159以下である・それ故我々は（2L）式を（2）式の代用として

0．07％以下の誤差範囲で用い得る事を知るのである・

　次に（2）1式を用いる場合の秤量誤差の限界につv・子考えて見る．化学天秤（感度0．1mg）

を用いて槍体を秤量した場合2・00009と2・00019との差に於ける（21）式の値のちがv・は

0．005％（a＝0．1として）に過ぎぬ故0・07％の誤差限界に於ては小肥鮎以下4位の記載は

必要のない事がわかる・

　（2）現行法と改良試案A及Bとの比較実験成績．

　我汝は現行法とA案B案とを比較する場合次の順序によって行った．即ち現行法とA案と

の操作の差違による変化を見・次いで現行法とB案とめ蘭係を比較した各法の結果も比較する

に當って必要となって來る乾燥槍盟中のアルコールエキス％X1は次式にまって計算した．但

しcgは楡盤を100。で恒量迄乾燥した爲の減量．

　　　現行法幽X・一舞・・9・・島………（・）

　　　A案　憩一円・・…詣．…一燭

　o
　　　　B案　X一論・・・…　…一（5）

而Pて案で煎・一・）は醸測定される量であって，別に定められ・含纏轟力・ら算出

する前二法より簡軍である・

氓ﾉの各法によつで得た実験成績は第1表及第2表の通りで一等の雫均値を総括比較した結果
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が第3表に示されてみる．次に第3表について実瞼成績の概要を説明ずる。

　（1）第5，7，9，3種の楡儲について現行法とA桀との比較を行った威績が第1表で

あるがそれらの挙例値は第3i疑に於いて】1項及VI項に示されてみる．今時9橡盟を例にとっ

て説明すると明法の弓i均値の差は∬～1V項に示す0・46％でありA案の方が大きい・3種瞼慌

の2ト伊欝は0・50％である・次に此の槍体の含水率10・10多から爾法による挙均値塗乾燥瞼体

に対する値として換算したものが1旺項（3・22）及V項（3・73）であって之等の間の叢が皿～V

項（0．51）に示されてみる．3種の瞼体につV・ての牛均は皿～Vは0・58％である・

　（2）改良試案Bによる実瞼成績が第2表であり・尋均値ば3・26％である・伺100。に

恒量乾燥前の回国（含水物）に対するアルコールエキス％を実測した成績の挙均が2・94％で

ある。第3表に於いて現行法による第9楡休の尋均威績豆（2・89％）とB案の4～均成績IV（

3．26％）を学僧すると典差は】1～1V項（0・37％）であるが此場合一方は含7」く楡休につV・て・他

方は乾燥瞼休について威績を｝1くめているのでコミ盤では此較にならない数字である・そこで］【を

乾燥瞼休に換算した値1H（3．22％）とB案によるIV（3・26％）を比較すれば‡寿差Il【～IV（0・

04％）である．又B案の操作を行って得たエキス量を未乾燥1獄休中の含萱として計算した値

の2卜均粗（2．94％）と現f∫法の威続11（2・89％）とを比較すれば誤差は∬～、皿0・05％であっ

て何れも誤差として認め符る範囲である．今先に述べた現行法とB案との誤差0・37％と1．「

ふ値は次に述べる含水箪から補正した．10・10・％に相即するアルコFルエキスの誤差値0・38％

と一致することによって説明がつく・

　（3）3種の含水率を異にする橡体について含水率1％に対するアルコールエキス含量の

21～均誤：差を）1ζめた・

現行法に於ける値11を乾燥瞼休に換算した値皿と比較した威績が第3表11～皿であり．A案に
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
於ける値1Vを乾燥瞼体に換等卸した値Vと比較した成績がIV～Vである・そして昏瞼体に

ついて此の値を含水率1で除したものが1％に対するエヤス労の誤差を示すもので・3種の2卜

均値は0．048％即ち10％の含水率に対し約0・5％の誤差を生することがわかる・

　（4）斗吃受襲試1瞼距こつV・て

　　（1）野口試験　100。で1．5～2時間乾燥し冷後窄1…郵二する（10分後）実験誤差0・20％以下

　の差を以て一定となる・

　　（2）狙末に於て各回の実験誤差は0・20％以下となる・

　　（や3）粗末調製から試験を行った時間によって水分含量の変化には著しいものがある・（3

　月快嚇）藥研を用ひ粗末調座』直ち蹴験した蒔・…・・15・20％3醐風乾した時・4・94％

　　　　　　　　　　　　　　　　　↓馳　　　　　　　　　　　　　　　’蒐へ
　　　　　　　　　　　　　　　　　那ロ　　　　　　　　　　　　　　lll川

，（1）獅法の結黙％に拠τす翻合（2’）式翻びて激姫・又瞼体の轍腿は小鱗
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　　以下3位で充分である・

　（2）3種の槍体1こついて行った實瞼成績は乾燥度を考慮しない場合．現行法を％に換算した

’　成績と改良試案によって碍た成績との闘の李均誤差は0．61％0．43％0・46％で之等の午均

　　は0・50％であって常に改良試案の方が大きい値を示す・　，　　　　　　．

　（3）含水率を換算した場合現行法と改良試案Aによって得た成績を比較するとその李言誤

　　差は0・72，0．50．0．51％で之等の李均は0．58％で常に改良試案Aの換算値が大きv・値

　　を示す・　　　　　　　．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　喚

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）’髄の飾のいて現行灘よつて試孝行って得た徹含纏か畔燥楡器に対する値

　　に換算した値と改良試案Bによる値との減の誤差は0．04％（各5例）であり実験的た無

　　硯し得る・又現行法によって得た値と改良試案によって得た結果．を非乾燥槍盤に対する％「

　　として算出した値との問の偏差は0・05％であり・・実験的に無硯し得る・

　（5）現行法と改良試案Bとの誤差は含水率から補正した乾燥誤差の値に一致する・

　（6）含水率を異にする3種の三階について行った改良試案Aによる試験成績より含水率差

　　1％に対するアルコールエキス％の訣差を算田すると0．058，0．048，0．038％であり之等の

　　亭均は0．05％である．

　（7）乾燥恒量となす場合100。；12時間で充分である・

　（8）粗末調製後直ちに試験を行はなV・と含水率に大きな差を生する・

　　　引　用文　献

　　　（1）山口．下村．金庭．安部：本誌

　　　（2）村山：藥學39雀（1919）438．

　　　（3）緒方．：藥學62雀（1942）55－61．

　　　（4）刈栄．大倉二藥學ら1雀i（193D　931　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・

、
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第2表　 B案による試瞼

㈱楡引証
番號

乾燥二二　乾燥減上　乾燥度％
アルコール

エ　キ　ス

アルコールエキスg6

勲酬轍幽・
9 2．COOO』 1．9888 0．2112 10．56 0。05ε8 2．94 3．28

・

●　　9

2．0000 ユ．8002 O．1998 9．99 0．0532 2．66 2．95

9 2．0000 1．7966 0．2034 10．17 0．0δ54 3．29 3．64

9 2．0000 1．8080 0．1920 9．¢0 0．0636 3．18 3．51

9 2．0000 1．7998 0．2992 10．56 0．0525 2．63 2．92

挙均 10．07 2．94 3．26

第3表　　実瞼威績総才【斥一：魔表

郷目測楡瞭番號 　　i
5　1例 ・i例1・i例1摘 嬰

Il含 水

皿匡窯莫一劃現行法

15．20 14．85 ・…　i

4．30i4 3．54i・ta8gi・

■
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　皿

　皿

　V－6一一一一一一

均

値

比

較

含水：騒1％

に封ずる
乾燥差

　ア
　ノレ

　コ
　1
　ノレ

　エ
・キ

　ス
　％

同乾燥物の換算

改良法　A
同乾燥物に換算

改良法　B
同含：水物トシテ

1　～　∬旺

皿　～　v
　　　　　　・’

皿　～　H

皿　～　V

1皿　～　「旺

1［　～　w

∬　～　「旺

］V　～　V’
1

5．07i

4．91i4

5．7gi

4．16i 3．22i

3．97i6

4．66i

3．35i　5

3．73i

3．26i　5

2．94i

0．61 q431 0．46

0．72 0．50

凱7？i 0．62

0．83 0。69

0．51

0．33

0．38

0．04

0．05

0．37

0’058 0．048 0．038

（3）式昌ヨリ算出

（4）式ニヨリ算出　’

（5）式ニヨリ算出

。／b×100

李均0．05

〃　　0．53

〃　0．048
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o　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ら

マンダラ葉及類似生藥のアルカロイド含量

試験法にっし・て

　技官　山ロー孝　助．手「庄司’初枝

Alkaloid　Determination　Methoes　of　Jim＄on　weed　and

its　Similarities．

　by　　Kazutaka　Ya盃aguchi，　　Hatue　Syoji

　　　　　　　　　　　　　　　緒　　　　　　言

ぎ・マングラ・葉其の他之に類するアト・ピン系アルカロそド含有朗吟のアルカロ・fド定量法は日

　　　　　　　　　　　、
局方と米局方とは甚ぢ相違してみる・今セヨス葉Foliuni　Hyosiamiを例にとって確者の記

載を比較すると，i欠の如くである．

　日局方一本品の中末209にエーテル150ccを加へ良く卜定し次にアンモ昌ア水7ccを加

入屡々馴しぐ振盟しつ玉次に水5ccを加へて復た3分幽趣温しエPテル液の澄明となりたる

後小乾燥白紙を用びて速かに瀬過し共の濾液75ccを蒸溜して約転の2／3を去り冷後分液ロ

ート昌移し，容器を逐次3回各5ccのエーテルを用いて洗溌し，洗液を分液ロートの液に合

し，次にn／伍0塩酸15cc水5ccを加へ3分国劇しく振画し静置し次に下層の澄明酸性液を分
　　　　　　　　　　　　　　　の
恥し，更にエーテル液に逐次3’回各5ccの水を加へて振疑し前の酸性液に合しメヂルロート

溶液2滴を加へ，n／10苛性カリ液を滴卜して中和するには該液を費ナこと4・76CClτ過ぐぺか　’

らす，

　米局方一ヒヨス葉中未259を抽出筒管に入れ筒管をソ〆スレツト：或は同様の抽出器中に挿

入する，生藥を濃アンモ昌ア水8ccアルコール10cc及エーテル20ccの混液にて漁閏せし

め完全に混和する，混合物を一夜闘浸漬した後，溶媒としてエーテルを使用し3蒔聞以上（

或はアルカロイドが完全に抽出されるまで）抽出する或は次の操作法によるもよろし・』

　ヒヨス葉中未259　（中未より細かい粉末で定量する時は抽出を容易にする爲洗1條した砂か

アスベスト織維を使用ずる）を小さ㍗抽出器（その排田口を精製綿のPladgectで鎭充した

もの）中に入紅濃アンモ昌ブ水8ccエ6テル20cc及クロロホルム10ccの混液にて滉潤せ

しめる．　　　　　　　　　　　　　　　　㌧　　　　　’　　　　　　　　　　　　…

　混和物を一夜浸漬した後，抽出器中に入れ・（エーテル3容及クロノホルム．1容の混合物を

もつ℃徐々にPercolatingをもつて抽出する，抽出は最後琴で通過した抽田液の3－4ccの蒸
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

磯乾隠して得た残渣を約n／2硫酸に1割奮輩し，水銀ヨードカリ試藥によりわすかに混濁するに

至るまで継続する，ソクレツト抽出法又はPercolation抽出法1こより得られた抽IU液の景が

大なる時は，水浴上に蒸獲して適度の容㍉㌃にする・

　才由出液を分液ロートに移し，客土を少猛の溶媒にて洗瀞し，二二を分液ロートr11の液に合し

次に約n／2硫酸を加へ逐次振撮抽ほ1して溶媒よりアルカロイドを完全に分離する．毎回の硫

酸液晶は分取し第二の分液ロート中に注入する・合併せる硫酸はアンモニア水で明らかにアル

カリ性となし，クロロホルムをもつて逐次二二叡山してアルカロ・fドを完全に分離する・

　合併したクロロホルム抽｝U液を水浴上にて蒸螢乾澗した後15分闘加熱する’此の操作を今

一急行ふ．得た残渣を油鼠のクロロホルムに溶解し．n／50硫酸15ccを加へ蒸回して，クロロ

ホルムを除去し冷後過剰の酸をn／50背面ソーダで滴定する・

（指示藥メチルレッド）　　　　　　　　　　　　　．

n／50硫酸1cc昌0．005787gヒヨス葉アルカロイド．　　　　　　　　　　　　　　・
　　　　　　　　　　　　　　　　　、
　此の爾方法を比較輪編する’と，次の諸富から米局方は同局方に比べて正確且つ実際的な方法

であると．考へられる・即ち・

　（1）日局方はアンモ昌アアルカリ性でエーテルと振盈し1時間放置したΨけで抽出を二

ってるるが米局方ではソクスレツト共の他の抽出器を用v・て完全に抽禺してみる・

　　（2）H局方ではタルク及水と振乱する操作を行ってみるが米局方では此の操作を必i要とし

ない。

　　（3）同局方では過剰のアンモ号アの分離が不完全で之による誤差を生する虞耗がある・米

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9
局方では蒸晶晶洒を繰返し之を防V・でるる・

　　（4）日局方では150ccのエーテル抽出液から不完全且つ煩雑な操作を行った後に，共の濾

液：75ccをとって定量を行ってみるが最も揮散しやすV・エーテルを溶媒に用V・てるる場合・操

作中の蒸獲による誤差は決して少V・値ではないと考へられる．　　　●

　　（5）規定液とし’て米局方はn／50日局方はn／10を心用してみる・規定液の泊費量は日局方

の場合4．76ccとすると対慮量は0・21ccであり，通常のビユウレツトを用ふる滴定量とし

ては僅少に過ぎる．検盤のアルカロイド含量を0・07％として米局方の場合を湾へてみると，

その対馬最ば3ccとなり適當である・

　　（6）楡雨量は日局方では209，米局方では259，となってみる・259では通常のソクスレ

ツト抽出筒管に一杯につめて2本分となる爲，改良試案では109を探用した・

然しヒヨス葉の様にアルカロ・fド含量の少いものについては原法通り　259を用ふるのが良V・

かとも思はれる．
　　●

　　（7）日局方は定められた條文の忠実な履行によって得られた実瞼結果のみが意味をもつ説　剛

ら
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定液の浩費cc数が定められて，融通がきかないが此の黙米局方は當量関係が明記され，且つ

国取筆草の全アルカ・イド量を定量してみるので％算出も簡軍であり，合理的且つ普学的であ

る．

　以上の見地から改正藥局方に撃ては，マンダラ藥共の他類似生藥のアルカロイド含量定量法

は是非米局方に準じたV・．併し乍ら記載の原文はや玉長すぎ，且つ使用する大型ソクスレツト

抽出器やパーコレター等が我が國藥局⑦現道では難備困難と思はれるので米局方に準じ，此の

酷を考慮した次の改良試案を呈出し併せて実験成績及び日局方との比較成績を報告する・

　改良試案一本品の中興109をソクスレツ｝抽出器筒管に入れ紅中におさめた後，張アンモ

ニア水8ccアルコ門ル10ccエーテル20ccの混液を加へてうるほし良く混和し一夜放置後，

エーテルを用熔て3時間以上抽出し筒管中めエーテルが殆んど無色となるに至らしめる・抽

出液の其の量が籐りに多最の時は適量まで水浴上で蒸嚢濃縮して分液ロートに移し，容器を少

量の溶媒で洗ひ洗液は分液ロート中に合併し，次にn／2硫酸約30ccを敬回に分けて加へ，ふ

りまぜて抽出し，アル：カロイド溶媒から硫酸液に完全に移行させる・

毎回の硫酸液は合併し僅かの量の溶媒で洗った後，アンモニア水でアルカリ性となし，直ちに

ク・ロホルム約30ccをもって撒回に分けてふりまぜ，アルカロイドを完全に抽出する，クロ

・ホ1レム液は合併して承浴上に蒸磯乾麺した後引続き15分間加熱して再び少量のクロロホル

ムに溶かし15分間加熱する操作を反履する，その残渣を数ccのクロロホルムに溶かし，

n／50硫酸10ccを加へて水浴上に蒸齢しクロロホルムを除いた後放冷し過剰の酸をn／50水酸

化ナトリウムで滴定する．

（指示藥メチルレッド）　　　　　　　　　　　．　　　　　　　　　　　”

　　　　　　　　　　　　　ニ
n／50硫酸1cc＝0．005787gダツラァルヵロイド．

　〔1〕　実　験　要　約……

　槍盤に開花時に採集したマンダラ葉（Datura　Stramonium　Linne’及びそれに，　Datura

Tatula　Linne’の混合物）の二時を乾燥中剃としたもの，　Datura　Stramonium　Linlle’乾燥

葉iを中興としたもの及びマンダラ葉粉末製剤ダツラン（タケタつを使用した・

　日局方ではエーテル抽出振盟時間を30分とし，エーテル抽出液の操作中の蒸蛮による誤差

を除くために濾液を150CCに補正した他は，原理通りに庭臥した場合（A法）と，残存アンモ

轟アによる誤差を知る爲に充分な水洗によって此の除去を確めた場合（B法）の比較を行った

　樹生藥中に実際に含有されるアルカ・イドと定量の結果得られる値との聞にどの位の差があ

るかを見極める爲の基礎実験として文献上も実際上にもアルカロイドを含有しないことを確め

た植物（大根，Raphanus　acanthiformis　M，　More1）の乾燥葉中帯を用い各方法の操作を行

ってi基本誤差を定めた後之に一定量の硫酸アトロピンを添加したものについて定量を行った．

」
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又口局方A法，B法に於て抽出時冊を24時間にした場合の定量成績を比較瞼摂した・

　〔皿〕実験成績

（a）橡　盤．

　（1）マンダラ葉（東京都世田‘ケ谷区野生）D・Stramo1ユium・L’及D・Tatuia・L’荘己合物中黒

　（2）同D。Stramoninm．L！中隔

　（3）ダツラン（タケダ）No1・

　（4）　同　　　　　　、　　　　No2。

　（5）大根葉（乾燥葉中末）

　（6）市販硫酸アトロピン結晶

（b）日局力による試験成績

　A法一下鞘探取量を109としエーテル抽出液を脱脂綿を用い濾過した濾液をエーテルを以

って150CCに補正する他は局方記載による・

　B法一楡盟採取玉1：を109としエーテル抽出液を脱脂綿を用矯濾過した濾濯を二一テルを以

ってに補正しタルク19を加へ3分闇振揚した後完：全に洗液が中li生となるに至らしめる・他

　　　　　　　　　　　　　　　、
は局方記載による・

（C）改工と試案による試験成績

　第一表参照

第　　一　　表

口 局 方 改 良 試

N。1臨髄量
1

2

3

4

5

6

7

8

①

②

〃

〃

〃

〃

③

〃

10．146

10．120

　9．910

10．551

10．002

10．4840

　9．996

ユ0．046

n／10アルカロ
Hc1　イド％
　　｝
0，069　　0．039

0．617

0．542

0．260

0．154

0．305

0．542

0．542

0．35

0．31

0。14

0．09

0．17

0，31

0．31

一

A
・　　　　一　一　一

@1
@2
@3
@4

A〃

033

56

B〃〃

0．13

A〃

0．31

78

瞬岡・・細帯量．1謡、1糊ロレ酬

①

〃

〃

〃

②

〃

③

〃

9　　〃

10　　〃

　12．5

12．428

12．553

12，542

10，055

10．052

12．35

12．369

12，515

125551

2。88．

2．44

3．71

3．98

2．37

2．35

2．55

1．60

1，82

2，56

0，13

0．11

0，17

0．18

0．14

0．14

0．12

0．08

0，09

0．10

約n／21｛2SO4．及ヒ｝

　クロ、ホルムを
20cc優用した実

　験成績

0．175

0．14

0．10

A－C＝
　0．19

A－B鶉0，20
C－B冒0．01

A－C＝0．21
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日 方 局 1 改』 良 試 案

No

9

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

㈱陶艦？膿天汁匪均1．N；塵瞬盤上、黒雲ロ「咽
〃

〃

④

〃

〃

〃

〃

⑤

〃

〃

〃

〃

〃

11．585

9．9100

　9．942

10．067

10．5225

　10．00

　10．00

10．0016

10。0014

10．0012
　　　1
10．0006

10．0012

11：器量

　　　　　1LO．807

0．844

0．459

0．371

01441

0．291

0．272

0．272

0．130

0．177、

0，177

0．025

0．04

0．12

0．40

0。49

0．29

0．22

0．24

0ユ7

0．16

0．16

0．08

0．10

0．10．

0．01

B
〃

A
〃

〃

B
〃

A．
〃

〃

B
〃

〃

〃

0．08

0．39

11

P2

0．23

0，163

13

P4

P5

0．0732

　　i
④110・0495

”110・0924

⑤　　9．9895

〃　　10．037

〃　　110．0001

　！

4．211　0．24

4．89　　0，28

　ト

　　i
O・156［＋0・009

－0。235：一　〇．013

　　1
－　0．14昏一　 〇．008

　　1

0。26

0．004

A－B＝0．23
C－B；0．02

A－C＝0．19

A－B＝0．16
C－B＝0．03

，

A－B昌0．09

（d）硫酸アトロピン純度測定　　　　　　　’

　（C17H2303N）2H2SO4H20呂347．お

改良試案定量法に準じて操作した，即ち．

　　　　　　　市販硫酸アトロピン29を精密に秤り水100ccに三角孕した溶液10ccをアンモニア水で完

全にアルカリ性となしたる後クロロホルム30ccを数回に分けて振回抽出し完全にアルカロイ

ドを分離する・　　暉

．合併したクロロホルム溶液を水浴上で蒸登乾洞し更に15分間加熱した後少量の．クロロホル云

に溶解し水浴上で蒸獲乾澗の操作を反覆する．

得た写照渣を少量のクロ・ホル・．に1容かしn／50硫酸10ccを力胚蒸獲しでク・ロホルム

を除去し冷後過剰の酸をn／50中性シータ’で滴定する．

・（指示藥メチルレッド）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　■
　　　　　　　　　　　第二表　市販硫n／50アトロピンの純度検定

N・陣測量
　1

　2

　3

　4

◎o

0．03954

　〃

　〃

n／50H2SO4

4．98

4．97

5．00

4．99　．

硫　　　酸
アトロピン

0．0346

0．0345

0．0347

0．0347

ア・… @博磐融ロ隔トロ穫
0．0288

0．0287

0．0289

0．0289

87．54

87．20

87．67

87．69

87．52．

72．91

72．70

73．12

73．12

72．96

●

σ
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66 ぜシダラ二二類似生藥のアルカロイド含三二三法について

n150硫酸1cc自0・0069459アトロrン

第二表参照
　検慌市販硫酸アトロ亡ンのアトロピン三二は72．96％とした．

（e）硫酸アトロピン添加の乾燥大根葉末中のアルカロイド含量定量成績．

　実験要約で述べた様にアルカロイド不二の大根葉未に一定量の硫酸アトロピンを添加して改

良試案に承る定量法明日局方定量法での誤差威績を算出した．

第三表：及第四表参照
●　　　　　　　　　　　　　　　　　●

　　第三表　　改良法に錬る実験成績

璽？1楡

・：一冒i⑤；⑥

副拗膿測鰭言暮勇

2

3
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〃

〃

〃
’

12，52を9
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〃

〃
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〃

．〃

0．133

・／・・H・sg・1…カ・イ・％1・・差

2．73

〃

〃

0．126

〃

〃

・．731
0．126

0．007

〃

〃

0。007

第四表、　日局方に櫨る実験成績

N・陣頭橡齢1鰭諜引・／4・H・1彫加州％測滋
1

2

3

亭均

⑥＋⑥

〃

〃

10．150
（10．134十〇．01604）

10．i68
（10．152十〇．01604）

〃

0．157

〃

〃

0．157

0．205

0；247

0．205
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0．117

0．141

0．117

0．125

一〇．0396

一〇．0157

一〇．0399

一q・0314

A

〃

〃

〃

（f）乾燥大根葉中未を用V・て抽出時冊の差によって得たるロ局方A法，B法の定最成績

　（第五表）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0

抽出時間 1時間 24　　時 閥
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3

4

5
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7
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〃

B
〃

〃

〃
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3
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B　．法
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0．577

0．684

糊ロ1方法

l　A法二於ケル挙均差
　B濃二於ケル白丁渡

0．48

0．49

0．48

0．33

0．43

0．48

0．38

A　　・

〃

〃

B
〃

8：1到

●
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　　結論及考察　　　　　　　　　　　　　　’

　　　　（1）　日局方では原法通り塵理したA法と充分水洗し残存アンモ昌アの除去を行ったB

　　法との間に平均0・2％　（3種15例）の誤差を認めた

　　　　（2）改良試案と日局A法との間の挙均誤差は0・2％。（3種15例）

　　　　（3）改良試案と日局B法との誤差は0・02％（3種15例）であって実瞼的に無視し

　　得る・

　　　（4）同一楡髄についての実験例問の誤差は改良試案が最少・

　　　（5）乾燥大根葉中未を用V・て基本誤差を定めた結果は改良試案では実験的に無親し得る

　　　（一〇．004％3例）日局A法では＋0・16％（3’例）B法では＋0・07％（4例）である・

　　　術抽出を24時間行った場合日局A法に於ては＋0．48％（3例）日局B法では＋0．38

　　　（2例）といふ大きな誤差値を示した・
●

　　　（6）乾燥大根葉中未に一定量の硫酸アトロピンを添加したものにつV・て定量を行った実験

　　値と理論値の問の誤差は改良試案については実験上無硯し得・る（一〇・007％3例）・

　　　絡りに昭和女子藥学尊門学校橋本房子氏に此の実験の準備をお手傳して頂いたことを感謝致

　　します．　’（昭和24年6月）
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激種刀0カ’m閣の葉（特に表皮組織）にういて（抄録）

　　　　　　　　　技　官　　下　　‘村　　　　孟

Studies　on　the　Structures　of　Scme刀α伽γαspecies　Leaves（chiefly

on　Epidermal　Tissues）

　　　　　　　　　　　Tutomu　Shimomura

　シロバナヤウシユテウセンアサガホPα伽僧αS加α祝0π伽糀L，ヤウシユテウセンアサガホ

1）・εα伽Zα取・テウセンアサガホ　D・αめαNees，クテウセンアナガホD，　MθεθZ　L，アメ

リカテウセンアサガホP．観（掘。胴εsDC．及びハリナシテウセンアサガホ1）。伽θ伽z胎Ja・

cq，の6極の葉の構造を研究した所，四四の特徴は主としてその表皮組織にあることがわかっ

た且市場には粉末又は乾燥して全形を止めぬまでに破零し宛も日切藥となったものが多いの

で．之等を鑑別旧るに役立つζとも併せ考へ，主として表皮組織を研究の対照とした・その結

：果の要描を第一表に示すことにずる．

　術材料としては當試験所植物部で栽培したものを用V・た・

　雪中の各項目に関して簡畢に説明すると・

　（1）表面色に罪しては色名の基準として科学的に充分浪擦あるものを探用するべく，工業

標準用語調学会色分科会で決定を見た新色名を用V・，且実際に測色をした鯖果を示した・この

表中では色相を問題としてみるので，略號をもつて新刀の属する色相を表はした・

　実測の結果，葉盤の表及び裏の表面色は6鍾ともY・YG及びGの色相を示し・特に乾燥

二三では6種間に特徴たり得る色相の差は見出し得なかった．

　葉柄の上面に於いては平野の色相を有してみることがわかった・この色相は・AnthOCyan

に基因するRからPに至る色相を示し，少くとも1年間は：大した変化を示さない・葉柄下

面の色相はYとYGに入ってしまふ・

　粉末を測色して見るとYとYGの色相間に6種とも入ってしまひ特徴たり得ない・この

渕色は將來粉末の程度を一定にして分光測色を行い，その結果を械記したい．

　（2）形状の差は主として鋸歯及びその轡入部にあるので鋸歯を二恩した・

　鋸歯の形を先づ：先端部の角度を測定し槍討してみると夫々或程度の差を認める．．個汝のもの

にっV・てはこの角度は略汝一定してみる・但し④及び⑤はきわめて鈍V・鋸歯である．

　鋸歯の数はこ玉では尋均値を示してある・こp場合の鋸歯は第一級枝賑の達する鋸歯のみを

かぞえた．　　　　　　　　　　　　　　’　　　　　　　　　　　　　　　　　・

　轡入部の深さとは爾鋸歯を結ぶ直線から轡入部の底に至るまでの距離である．
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　小二二とは第二級枝脈の達する鋸歯を云ぴ，こ玉に示す数は二つの鋸歯の間に存在する小劃匪

薗の数であ：る・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1

　（3）三盛，主脈及び技脈上の毛諜の種類と数も槍鏡したが，こしではその主なもののみを

示した．こ扇こ云ふ

　α型とは表面やL瓢粒状を呈する多細胞性の毛茸，α’型とは表面願粒状2細胞性で先端の

　細胞ぷ細くどがった毛葺，β型とは頭歌部4個細胞，柄細胞2～3個の腺毛，γ型とは多

　細胞性で先端部が略球状を呈する腺毛を指し，表中の倣字は数を示してみる．顕微鏡01y－

mpus　10×15の硯野は約0．8mm3に相興するので，この面積内の数を測定して示した・

　表及び裏につV・て四鏡すると，毛葺は④及び⑤が多く⑥は少救である．④にはα型はなく，

γ型がある・⑤のみα’．型が出て映る．α，β型は④を除いて全部にあるが1⑤の裏にはα

型が認められなV・．垂，愚・及びをとは2覗野，3硯野及び4硯野に1本の意である・一

般に裏は表より毛葦の数が多い・

　主脈及び枝脈の毛管の腫類ヰ夫々の葉慌におけると同一である・こ」に示す激は1mm内

の毛茸の数を云ふのであり，枝眠上の毛茸の数は主脈のそれと略凌同藪であ：る．④及び⑤にお

V・ては救へるに困難な程多野であるからQOをもって示した．

　　　　　　　り
　（4）気孔の数は毛聾と同様0・8mm2内の戴を測定した・多ξは一般に裏より少数である・

その数は挙均値であり，葉群各部分におV・て大盤一定して居り大した異動は認められ，ない．

　（5）表皮細胞を表面早した場合，その側膜は波舩1に屈曲してみる・所謂zig－zagをなし

てみるので，こ」では3回以上zig－zagをなしてみるものを取上げた・3回，4回乃至5

回及び全然zig－zagしないものがあった・zig－zagの張V・ものと弱V・ものとあり，特に躬

いものは括孤内にそれを示してある．

　この1側膜のzig－zagの回敷を表裏につV・て瞼鏡すると，表は裏よりその程度は弱V・．

⑤においてば表には全然認められない・

　次に1表皮細胞の側膜中，このzig－zagをナる側膜の救を測って見ると，少いものぱ1

辺だけ，多v・ものは5辺がzig－zagして居る・　　1

　　　　　　　　　　　　　　　　　結　　　　　　論

　以上の結果をまとめて見ると，破回した三又は門門したものにつV・てもその原植物を追求し

得ることがわかったので，簡明にする爲第2衷を示して要鮎のみを掲げる・侮裏の場合は袖　　。・

足の意味で附記したものである・概略を記るすと，

　⑥及び④は毛茸の種類で容易に区別される・

　①，②，③及び⑥は極めて近似であるが，表をたどれば区別出來る・　　　　　　　　　　，

　①，②においてはzig－zagの回敷及び1細胞内でのその側膜の数で大鵬区別される・葉
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　柄の破片があれば上面の色相の差から区別はより正確となる．

・③，⑥においては毛茸の数，葉柄上面の色相及び鋸歯：先端が存在すればその先端角度1100

　と500の差を槍討することにより区別は正確となる．

本研究に際して材料を提供された當試験所の植物部の諸氏並びに絡始一鞭達を頂V・た生藥試

瞼部長山ロー孝博士に深謝します・　（昭和24年6月）

　　　　　　　　　　　　第　　一　　表

① ② ③ ④ ⑤ ⑥
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o　　’

　　メ．森

　毛茸の種類
訊’型 ゲ型

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　σ11

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　気孔¢数、

　　葉偉く3～μ　　　　　　　　　之、ヨ　　　　渥、’

　　圭脈’σ陶ノ5　　　　　　　　3ρ　　　　3σ一40　　　　8ク

　　　　多も♂一♂48しの回数及L忌’氏皮象の肥内で●の3‘5－5α牙のイ則臓iの数

個毒㌔の灘｝慧．乏＝麦撫

14ゲ

7タ以≠

　　　3－5
　　　£～グ

　　　（6） ●

■、
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廓

〃レNitroanilin系甘味物質の新検出法に就いてi）

　　　　　　　　技官長沢、佳熊

　　　　　　　　助手　古屋　照江
Detection　of　Artificial　Sweet　Matters　Having　a祝勝Nitraniline
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　Structure　in　Foods．　　’

　　　　by　　Kakuma　Nagasawa，　　Terue　Furuya

　砂糖の代用品である甘味物質として，絡職後極々の合成物質を：使用する傾向が生じた・Sa－

ccharinとDulcinとは昭和，21年5月と8月厚生省令によって一般¢）使用を許されたがv、

すれも日本藥局方適絡品を用い，販売時にはそのことを明記せねばならないことは衆知¢）通り

　　　2）
である。

　昭和21年頃爆弾二三は原子爆弾糖と稻して市場に現われた張ホ甘味物質があった．これは

染料二二から流れた染料中間産拗である　かNitro・o－aminotoluo1であることが明らかとなつ

え’ｪ，この物質は烈しい肝臓毒であるとのことで新聞紙上を賑わし甘窯に恐怖を与えるという

事件が起つた．次v・で昭和21年U・P・特電としてオランダにおける新甘味剤の登見という報

道が新聞紙上に載り，更にこれは昭和21・年より22年にわたって，米國でも各種通俗科学雑

誌や大衆雑誌に旧記れ，我國でも週刊紙への1三更に琳灘会澁や理化学研究所（現在

の科学研究所）においてこの化合物が合成されたとの新聞記事，各所における合成の話が二三

の話題となった・二二の科学雑誌Scientific　American・1947．Apri1．ユ60頁にも次の如き記事

がある．

　「オランダのPieter　Eduard　Verkadt藪：授が薦糖より4000倍も甘V・合威物として1・n・

Propoxy・2－alnino・4－nitrobenzo1の存在を紹介し，　この化合物はオランダでは既に工業化さ

れ同國及び欧洲で茸味料として使用され，既に特許となり，米國に於ても特許が適用されるで

あろう．本物質は澄色結晶，‘咩怩ﾌユ200～2000倍z）甘味を有し・第二次的或は後味に残る甘

味のなV・純粋な甘さpurely　sweet　taste　with　no’secondary　or　after　tasteを有し熱湯，

稀酸に安定，承に対する溶解度1361n9κ，20。C，その飽和溶液は50％蕪塘溶液に相當する甘

　　　　　　　　　　　　　　3）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、
味がある」と・即ちVerkadtによると欺propoxy化合体力｝甘味が最：彊でその飽知液（136

m9／のは50％蕪糖溶液と等しいという．

この船物は駄・94・年J．J．　BI。nk、鵬R皿Mva。　der　W。yd。ぜ’が瀦したもので

それが事新しく米國で話題となったのは米國における特許のことで先頃一般に知れたためであ

ろうと推測される・この新しv・甘味剤も前記の爆弾糖もv・すれも翫・Nitroaロilin系化合物で

あり，次に構造式，甘味の強さなどを表示して見る・
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1 表

化合物の構造
！．

融
」

　甘　　味　　力静

　　　一丼1と

・・）CH・《一〉一NO・

　　　　哩
（・）RO一 s一〉一KO・

（皿） 〃

（皿） 〃

（V） 〃

（v） 〃

R昌H

R＝CH3

R国C2H5

R昌n・C3H7

R＝・iso－C3H7

117。澄色

96。淡黄色

32。　無色

64。無色

爆弧糖　（通柵） ■

（330）　，　．

⊂1400）

（3300）

　これ等はいすれも？，L・Nitroanninの誘導体であるから，之に共通な特殊な瞼｝1、法を必要と

する．爆弾糖については既に束木秋谷教授簿はβ・Naphtho1によるDiazo反応を以て死体中

の本物質の瞼禺法とした・その他松材反応も橡田法として使用されることを著者は知り得たが

然しこれ等はAminの反応であり，SulfQnamidやDulcin共他生盟内アミ．ンの：品種によって

もまた面様な呈色を行うので死二二は飲食物中の反応としてはある場合には非常に紛れ易い・

Nitro化合物は生写豊中の常成分としては殆ど含まれないから著者はNitro基の反応によるの

が最適であるとの見解の下に，種欧な反応を探究したのであるが，その中で試藥が比較的入手

し易く，操作も容易である次の方法を推奨ずる・即ち三二の：水溶液を亜鉛末で熱時に中性還元．

して後弱酸性として，赤色の色上を生することを目標とする・汁粉・ゼリー・ビスケット・シ

ロップ，紅茶より，又は色素が二二しているシロツブの三三からでも橡幽が可能である（実験

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　5）
の部参照）・・の畢反応がある1群の．Nil「o塑反応に欝くことは別の報告1こ示す他

の化合物（例えば？π一Dinitrobenzo1，2・4・Dinitropheno1・　2・4・Dinitrochlorbenzo1等の

悌・Dinitro化合骨霊）が陽性であるζとによって明らかである．勿論Dulcin，　Saccharin，

Snlfonamidはこの反応は陰性である．

實　　験 の 部

一般方法

　高高の少」止を試験管にとり（例えば橡彊2000倍水溶液とすれば約3cc）之に亜鉛末を耳かき

　静　（　）内の数字は薦糠を1とした嬰合の甘早戸を示す・

　　表以外の物質の甘昧力を参考までに次に示す．

　　Saccharin　（200～700），Dulcin　（70～250），η8・Nitroanilin（40），

　　4・Nitτoaminopheneto1（200）．
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1ぱV・を加え，水浴上で約30秒加温し，冷後上澄液に10％硫酸少量を加えて徴酸性とすると

（直ちに呈色しなV・ときは躬く加温する）次の如く呈色する・此の色調は24時聞以上安定で

ある．

　　4・Nitro－2－aminophenetol……櫻実紅色　　・

　　4・Nitro－2－aminotoluol・・…・…同上（但し色調が手筆弱い）

　　　　　註1）
　　例1汁粉約20gに10％NaOH　10ccを加えてアルカリ性とし，その約ナをとりエー・

　テル約100ccを加えて憎憎抽出し，蒸溜によリエーテルを飛ばし残渣を水少量に溶かし前

　記の三三を行うと桃色を呈する・

　　　　　註2）
　　例2ゼリー29を乳鉢でよくすり潰し，エーテル10ccを加えて混合し抽出するとエー

　テルは淡黄色となる・エーテルの一部を試験管にとり水約1ccを加えて二二層・とし之にZn

　末ψ量を加えて水浴中で約30秒加温し・エーテルを抑散させ上澄液を他の試験管にとり・

　10％H2SO蔓2～3滴を加え，しばらく加温す’ると桃色を呈する・

　　　　　駐3）
　　例3　ビスケット19を乳鉢で粉末にし，エーテル10ccを加えでよく振りまぜエーテル

　の一部を試験管にとり，Zn末と水1ccとを加え水浴中で約30秒加温し，エーテルを四散さ

　せ上澄液を他の試瞼管に移し，之に10％H2SO4を2～3滴加え，水浴でしぼらく加温す

　る・と桃色を呈する・

　　　　　註4）
　　例4　シロツブ2ccを試験管に探り，　Zn島山章を加え・永浴上で約30秒加温し・上澄

　液を採り，之に10％H2SO42～3滴を加え，しばらく加温すると桃色を呈する・又シロツ

　プ2ccにエーテル約5ccを加え，よく振りまぜ，淡黄色を呈したエーテル暦を他の試験管

　に移し，水1ccとZn末少量を加えて水浴上で加温しエーテルを揮散させ，上澄液に10％

　H2SO42～3滴を加えると桃色を呈する・
　　例5羅2・、。を鐡管、。勘エーテル・・、cで拙するとエーテ、・は三色を呈ナる．

．エ＿デルの一部を探りZn末と水　1cc　を加えて加温しエーテルを揮敵させ上澄液に10％

　H2SO4‘2～3滴を加えると微紅色を呈する・，　　　　　　，

註1）この汁粉は小豆209を水と4・Nitro・2・amino－pheneto1のユ5CO倍の弱HC1溶液2Cccを

：加えて軟かく煮たものである．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　註4）
註2）このゼリーは粉末下天59，シロップ（2009倍水溶液）25cc，水10ccを混合し煮て之を冷して

作った黄色のゼリーである。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　註4）　　　　　　　　　　　　　、
誰3）このビスケットは小凄粉159シロップ（2000倍水溶液）10ccをよく混ぜ薄くのばして焼上げ

たものである．

註4）このシロップは4－Nitro－2－amino－phenetol　O．59に水1000ccを加え稀HC1で微弱酸性とし

煮沸して作ったものである．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．

註5）この紅茶は紅茶150ccに4・Nitro・2・amino・pheneto1の2000倍水溶液50ccを加えたもので弱

い甘昧を感ずる程度のものである．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・　　　　Lr

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　毎！rド等一∵ご



9

9
76 m－Nitroanilin　系甘昧物質の新訳出法に就、・て

　　例6色素が三二に二三してV・る場合，この反応は食用色素によってどんな程度に妨害さ

オしるかを実験したのカ1第2～3表である・橡髄としては土色シロツブを使った・A欄は色素名

で主に通常使用される食∫月色素を例にとった・但しそれらの内で管印の最後の2物質は不許

可のものである・從って実際の機尊上には鱒・印を含む色素であることが証明されたときには，

そのととだけで既に食品としては不適となる．B蘭は蒸溜水に溶かしたときの色で，溶解の割

合は一定させてはいないが，なるべく稀薄に，丁度シロップとして実用に供せられる程度の色

を持つような濃度とした．C欄は酸性，　D欄はアルカリ性溶液の色で，　B，　C，　Dをエー・テル

で抽出したときのエーテルの色をB’，C’，D’瀾で示した．結局E欄に示すように（1）～（9）

の酸性色素である食用色素に対しては，アルカリ性水溶液としてエーテルで振りまぜ・この抽

lU液について呈色反応を行えばよく，（11）のマラヒツトグリユンの場合はpH　3で・ビスマル

クブラウンの場合は強酸性の7kl害液としてエーテル抽撮を行えばよV・。

　　実丁丁作　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’

　4・Nitro・2－amino・pheneto1の1500倍の弱塩酸溶液をタルトラ，ジンで市販のシロツブと同

じ程度に二色した水溶液20ccをとり，これを10％：水酸化ナトリウム液でpH約9とし・エ

ーテル10ccで抽出し，．以下例5と同様に操作すると，紅色に呈色する・

第 2 表

　　　　　　　　　　　　　　　　　エーテルで　　　　　　　　淋
A色素名灘　　B水溶液の色B’抽出したと　C酸性溶液の色
　　　　　　　　　　　　　　　　　きの色

σ亡是ζ魏出

（1） タルトラジソ 黄色 消色せず

@〃

費色　　障色せず

（2） フロキシソP 三色．二三光 緋色講搬1譜
一　　．　　　　　　㎝

齔F@殆んど移行す

（3） エオジンA ，二色．三二光 〃 澄色混蜀．螢光なし 蒲色せず

（4） アマラント 赤　色 〃 赤　色　　　混 〃

（5） アウラミソ レモン色 〃

一　一　　．■　　　一　一　一　．

@レモン色 〃　　　　　魅

（6） ヨードエオジン
iエリトロジソ）

ばら色（稽難溶） 淡黄色 不　溶
エ．一テルを加えると

S部移行桃色

（7） ノイコクシソ 齢色　　障蟹ず
紅色一　一　　　　．　　－　　｝

蒲色せず

（8） 　　　　　　　・Cンジゴカルミン

　　一　　」　　　．　一　　　　　一　　．　　「　L　7　　冒　　　　　．　一　一　．　．　一　一

普@色 青緑色 〃

（9） ナフトールゲルブS 黄色

　　〃

@　〃 黄　色
｝　一　一　　　｝

@　　〃

（10） リヒトグリューソSF黄 宥二色 〃
青緑色　　　　．　．　　一　．　』　　　・　「　　　　一　　一　～　　．

　　　〃　．

（11） 　　　　　　　　＊
}ラヒツトグリユーソ 紺色 〃

紺　色一　　　－　　甲　一　．．　　　一　一r　　　　　．．　．　　■　一　一　　　．　■　　　．罰　　’　一　　一　一　　　．．

ﾔ茶色

　　　　〃
黶@一．一　　　　　　　　　一　　　　　　　　　一　　　．　「　　　．一　，　　　　一　．r

（12） ビスマルクブラウン箭 褐色（穂難溶） 黄　　色 雌碧覧堅剛

鰍醸性瀞液とは：PH鵠3の歴酸溶液に色素を溶かしたもの
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第 3 表

（1）

（2）

（3）

（4）

（5）

（6）

（7）

（8）

（9）

（10）

（11）

（12）

A．色素名種
D．アルカリ性溶
液の色＊＊

1タルトラジソ

フロキシソP

エオジンA

アマラント

アウラミソ

ヨードエオジソ
（エリトロジソ）

ノイコクシソ

イソジゴカルミソ

ナフトールゲルプS

リヒトグリユーソSF黄

マラヒツトグリユーソ＊

ビスマルクプラウソ＊

レモン黄色

鐙赤色．線上光

澄黄色．線螢光

深紅色

難溶
緋色　（易溶）

鐙色

青色
黄　色

青　色

混濁，青色1（一部三三）

黄褐色（稻難溶）

D，エーテルで抽
出した時の色

E

蒲色　せず

〃

・＾一 ﾙ〃　’

医〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

蜷かに着色

褐 色

アルカリ性

pH約「9でエーテル抽出

酸性pH約3でエーテル抽出

張酸性でエーテル抽出

　畠山troanilin系骨味物質の検査法（日本衛生化學愈に標準衙生試験法の一とセて提出した案）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9
　前　庭　理　法

　　（イ）固盟の瞼膿（例えばビスケットなど）は110。で3時間乾かした後，その19を乳鉢

で粉末とし，エーテル10ccを加え．よく振りまぜ，エーテル贋5ccをとり二二とする・

　　（ロ）粘稠な液膿の十二（例えば濃厚な汗粉など）はその209をとり，これにエーテル100

ccを加えて掩拝し，エーテル層を採取し，エーテルを約10CCにまで濃縮し槍膿とする・

　　（ハ）ゼリー又はゼリー歌物質はその29を乳鉢でよくすり潰し，エーテル10ccを加えて

混合し抽出する・このエーテル層約5ccをとり瞼髄とする．

　　（昌）液状の士女（例えばシロップ，紅茶など）はその20ccを小分液漏斗にとり，エー

テル10ccを加えて抽出し，エーテル層を探りこれを樵臆とする．

　試験法
　前威理法で得た憎憎のエーテル液5～10ccを必要あらば濾過し，無色か淡黄色の場合はそ

のま玉次の操作に移るが瞼盟中に色素を含むため着色している場合には，次の甲，乙のV・すれ

かの方法を用V・るか，あるいは併用することにより色素の大部分を除V・てから，次の操作に移

璽る．

　　（甲）このエーテル液をpH約9の水酸化ナトリウム溶液5ccで2回抽出し，水層は

縣アルカリ性溶液とはpH＝9の水酸化ナトリウム溶液に色素を溶かしたもの

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　㌧
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更にエーテル3ccで1回抽出し，エーテル贋を’含わせる（酸性色素の場合）・

　ノ
　（乙）このエーテル液をn／10塩酸5ccで2回抽幽し，水贋は更にエーテル3ccで2回抽

幽し，エーテル贋を合かせる（塩蕩性色素含有の場合）．

かくして符られたエーテル層には，水2～3ccを加え，之に亜鉛末を耳かき一杯加えて，煮沸

7k浴上で約30秒聞加温し（エ・一テル暦は全部蒸獲する）冷後上澄液をとり，之に10％硫

酸を2滴加えて躬酸性とする場合，桃色を呈するときには4・Nitro・2－amino・pheneto1又は

4・Nitro・2・amino・t61uo1の存在を徴する．

　　　　　　　　　　　　　　　　結　　　　論

　有毒な合成甘味化合物で馨るP・Nitr（レ。・a餌飼ユotoluo1，鈴Nitro・o・aminopheneto1の一新瞼

田法を考案し，これを食用品より瞼関する方法を記述した・’

　この新塚出法はこれらの化合物の水溶液を亜鉛末を用い中性で熱時に還元したときに生する

呈色反応に塞すくものであ？て・ある1群のニトロ化合物において認められるものである・

　　　　　　　　　　　　　　（昭和24年1月31日）

文 献

1）この研究の概略は昭和22年厚生省公衆保健局猛行連絡報に述べた・

2）その後食品衛生法によって規定された・

3）P．E．Verkadt：Food・Manuf・1946，21，453～5；Chem・Abstr・1947・41，1772，

4）J．」．Blanksma，P・W・M・van　der　Weyden：Recueil　des　traveaux　chimique

des　Pay・Bas，1940，5，629～32；Chem　Abstr．1941，35，4744

5）「分析と試藥」　樋巻第11号に近く報告の論定・

つ



●

79’

醤油防融剤ロダン酷酸エチルエステルの衛生上

に及ぼす障害程度の研究

　　　技官池田良雄　按官横井泰生
、

Studies　on　the　Influence　of　Ethyl　Rhodanacetate，

aPreservative　of　Soy，　to　the　Sanitation．

　　　　　Yoshio　Ikeda，　）rasuo　Yokoi
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表，第．三　表，

　醤油防微剤としてロダン酷酸エチルエステルを使用する事の衛生上の害否に関しては，先に

矯博士及び君騨士に働研究が肺才、て居る？（東京大学医学部藥理学教室小林教授指導）

その動物実験に依れば脛ロ投与の場合と錐も中毒作用の自身は迅速にして且つ激烈であって而

も致死量は相當に徴量であり，「漫性中毒作用は次の様になる・ラツテに三ケ月に亘ってロダン

酷酸エチルエステルを経口的に与えた所，盤重當りに換算して大人の醤油防徽剤としてゐ推

定擬取量の50倍以下の量では慢性中毒作用を認めなV・・併し500倍では梢著名に燈重塘加

が抑制せられるけれども一般症状には門下を認めない・『荷お本実験に使用せられたラツテの一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
部について太刀川善彌氏は病理組織単的所見を獲表された．（東京大学立地研究所三宅教授指

導）醤油防微剤としての推定撮取量の500倍の場合は病理組織学的に強v・変化が見られ（3例）

5倍の時は変化が弱く（1例），2．5倍では変化がなV・（1例），’それ以下の量でも同様であ

る（2例）

　以上の実験で・グン酷酸エチルエステルの急性中毒作用及び慢性中毒作用を知る事が出來る

のであるが，偶汝當試験所に醤油防徽剤として・ダン酷酸エチルエステルを用v・る事の衛生上

の障害程度を照会されて來たので防微剤としての適否をより正確に剃断ずるには，今日迄に実

用化されている他の防配剤とその慢性中毒の程度を比較ずるのが愛當であると考えて著者等は

本実験を企てた．被槍物質に対して此耗と詳細に比較するために次の3種の物質を選んだ・

覧
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第一にノくラオキシ安息香酸ブチπエステルである．一般にパラオキシ安息香酸エステルは現；益

醤汕防微痢として最も広く使われてv・るのであるが，本邦では未だ嘗て醤汕防弾剣としての適

否を知る口的を以て慢性中崔作用の研究はなされなかった・第二に芥」、の有力な成分であって

現在は使用して差支えないとせられてv・る所の，アリール芥子汕（昭和4年11月14口　衛

猛第372號内務省衛生局長より各庁府縣長官宛通牒）第三は現今使用禁1ヒになってみるベー

タナフトールである・これは既に研究せられその結果使用不適と認められたものであるが，吏

に他の化合盤と同一條件下に実験を重ねて比較瞼嬉し，買グン酷酸エチルエステルの適否を判

断する参考に資する事とした．

　　　　　　　　　　　　　　　實　．臓　　計　　1建

　実際に知りたいのは人間の：身盤に及ぼす各種防町回の障害程度の観察であるが，なるべく多

数の動物実験をやるだめにラッチを用V・る事とした・而して慢性中毒獲現程度の測定目標とし

てラツテの成長抑制の具合を見る⊇lr，即ち二野測定法（body・weight　methqd）を使用した⊇lr

は大橋・矯門下氏の場合と同様である・その外に死亡率（直接には肺炎その他C死ぬのが大部

分であるが，それにしても一般の抵抗力減退の目標となろう），並びに病理組織学的変化を以

て野性中毒程度を判断する材料とした・

　実験動物としてのうツテは難食性である班が人間と良く似てみる導f，又現在の榮養学が主と

して研究の基礎をラツテに置いてみる事から考えて，慢性中毒実験に於て植物性機能（Vege・

tative　F岨ktion）　に及ぼす影響を論ずる限り他の動物を使用する場合に比し実瞼価値1客必

すしも劣るものではないが，動物性機能殊に門経系統や感覚器官に対する影響を知ろうとする

限り実学価値は相野に低V・ものと卜えねばならなV・・

　実瞼期間は諸種の都合上13～15週とした・此の期間は醤油の如き常用食品に添加する物質

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロの優性中毒作用を見るには一見極めて短期間の様にに考えられる．然しDonaldscnは人間と

ラ・テ磁嚇榊やｿの繍を燃て・ツテは燗端・す・と・寺隙極

めて良く一致するとしてみる．果して然らば今回の実験期間も人間にすれば優に7～8年に営’

る事になる・然し乍ら醤甲防徹醐の如きはともすれば一生涯，或いは更に数代に亘って使用せ

られる可能性なしとしない・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．

　前記の4種の物質の醤油防州剤としての人間の身盤に与える長期に亘る障害の順位は如何で

あろうか．軍なる物質としてではなく，防微敷力を有する物質として，醤馬防微に対して敷果

のある位の分量を醤油と共に日本人は常用して居るド今暫く実際の醤油使用最は別として，若

し中に含まれ，る防爆剤に依って醤油使用量が変更する事がないとすれば（之は殆んど問題のな

い所であるが）結局人盤に撮取せられる醤油防徽剤の量は，そのものが漏話力が大であればあ
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る程少くて済む・而も反比例の開係が成立し，甲に対し2倍の防微力を持つ乙なる防微剤ば

実際醤湘に対して面分しか添加せられなV・であろう・そこで防湿剤としての慢性中毒作用を見

ようとすれば，甲と乙を比較するに當って同量を：比較する事は無意味であり，甲に対して乙は

牟量を取って比較すべき事となる・

　當所彙報に依って4種の物質の旧観票準を求めると大盤次の様になる．

　　パラオキシ安息香酸ブチルエステル　　1萬分の1

　　プリ・一ル芥子油　　　　．，　　　　　1萬分の1

　　べ・一覧ナフトール　　　　　　　　　2萬分の1

　　ロダン酷酸エチルエステル　　　　　　5萬分の1

　　　　　　（ログソ酷酸ゴチルエステルに関しては大橋君塚爾氏の用いた敷字に從つた）

　さて上記四種類ゐ鉱物の醤泄に対する防徽力さえ分れば，否之は其の時汝に依って（醤油の

種類や微の種類で）変るであろうから，その大治の見當とそれに防心力比さえ判明すれば各種

防徽剤の慢性中毒作用程度を比較するための実瞼は可能となるわけである・・併し実験に多少の

具雅性を持たせるためと，又一方當試験所に於て故伊東技師以來踏襲せられた慣例に從って・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4）
日本人大人一日醤油消費量は50ccとし・よう・大橋・鴛塚爾氏の研究もそうしてある・勿論比

較実験であるから此の様に醤油漕費量を規定しなくても本実験は成立する・嘗て全盛醤油醸造

組合長茂木敬三郎氏は大入1人1日の卒均醤油浩費量を50ccとした．そこで50ccの中に含

まれるべき防縮劃の量を計算し，之を商魂當りに換算して動物にその艦重に応じて与えるゐで

ある・50k9の人が50ccの醤油を毎日油取するとすれば二重1k9につき1ccとなる・そ

の中に含まれるべき防微剤の量を上記の防徴標準に從って計算すれば，丁度防徽敷果を嚢揮す

るだけ防徽剤が含まれてみる時は

　　ロダン酷酸エチルエステノレ　　　　　．0．02m9

　　パラオキシ安息香酸ブチルエステル　　0・10m9，

　　べ一タナフト・一ル　　　　　　　　　0。05m9

　　アリール芥子湘　　　　　　　　　　0．10m9

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●
となる．pro　kgこれだけの量の藥鮒を夫々毎日ラツテに盤重比で計算して内服させれば，人間が

醤油と共に撰心する藥剤をラツテは藥剤のみを髄重に比して同量の翻合に撮評する事となる．

　本実瞼は此の常用：量に椙面するよりも多量に与えた・（1）即ち4種藥剤の武甲の上記常用

量の2・5倍（2）更に此の200倍に慮る所の常用量の500倍の藥剤が動物罷に与える障害程度を

夫々比治して見る事とした・面してか、る大量は水溶液としては溶解度の蘭係上与える事は不

可能な藥剤が多いので，’ n媒としては：何れの場合もpro　kg　5ccρ大豆湘を用いた．
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實　　験　　方　　法

　被験物質は髄重1009叢り0・5ccの大豆汕を溶媒として幅跳ゾンデを以て内服せしめる．

而して

　　（1）比較的少量ずつの場合（常用量の2．5倍）

　　（2）比較的大量ずつの縮合（常用量の500倍）

とに分けて行v・，（1）の場合は大豆汕のみを與えるものを対照として附加した．（1）の遅

験を（実験1），（2）の実験を（実験2）と呼ぶ事とする．

（実験1）の鳥めには四顧防壁剤を大豆汕に次の様に加えたものを作った・（e）は対照と

する．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・

　（a）パラオキシ安息香酸ブチルエステル50m9：大豆油1」

　（b）ロダン酷酸エチルエステル　　　　10m9：大豆油11

　（c）ベータナフトール　　　　25m9・大豆油11

　（d）アリール芥子汕　　　　　　　　　50m9＝大豆汕11

　（e）添加藥劇　　　　　　　　0　：大豆汕1」

　（実瞼2）のためには四極防徹刺を大豆油に次の様に加えたものを作った。

　（f）パラオキシ安息香酸ブチルエステル’109：大豆油1」

　（9）ロダン酷酸エチルエステル　　　　　　293大豆汕11

　（h）ベータナフトール　　　　　　　　　59：大豆油11

　（i）アリPル芥子油　　　　　　　　　　109：大豆油1！

　上述の如く準備した大豆油を内服せしめる鳥，盟重や爽育の具合の揃ったラッチを救匹すつ

煮てた．然し準備め都合上全く揃ったラツテで全部整える事は出山なかった。そこでラッチは

二團に分ち（a）一（e）と（f）一（i）とは系統の違うものを使った．2團は購入の時も

違V・画配開始の昭和22年8月14口には前議ば何れの群も，李均盟重85～909であるに

対し，後口は何れの群も尋訪韓｝重105～1109である・1匹すつの髄重の詳細ば第一表，第二

表の0週の所が実瞼開始時の盟重であ．るから之をi参照ありたい・個欧の盟重も比較的に揃った

積りであり，その中でも後牛のもの即ち（実験2）に於てよく揃ってみる筈である・而して

こちらの’方が前牛即ち（実験1）に用V・たものよりも健康西面は良かったと考えられる．因み

　　　　　　　　　　●
に（実験1）に使用したラッチは7月24日購入した509前後のもの60疋を1疋ずつ分

離して飼育し，週に2回三重を測定し健康にして成長具合の割に等しいもの41疋を選擦し8

月14H晶群に分配した・（実験2）に使用したラツテは7月16日購入した矢張り体：iE　509

前後のもの50疋の中から8月14口同様の注意の下で36疋を選回して各回に分配したので

o
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ある．

　かく準備した上で（a）から（i）迄の藥剤添加の大豆湘を夫欧に配属せられたラツテに

pro　10090．5ccの割合で経口ゾンデにて與えた．ラツテは日々成長して体軍山台するため週

に2回（火曜及び土曜日）体煎を測定して投與の大豆油の量を休匝に応じて堰加せしめる事と

した・突際の体聯貼出は第一表及び第二表に示す通りである・但し之には一週間毎の体重の変

化だけを記載した・使用した経ロゾンデは筒の部分は2ccツベルクリン注射筒で実験目的に

は適う程度の精密の物を用V・た．街お飼育は一疋すつ別丸の箱でした・

　実験開始後病理組織学的変化追究の目的で時女面群揃って計書的に殺してある．樹お（（実直．

2））に隔ては投薬中止に依る影衛を見るため，第13週で経口心血を中止した．又実験期間中心面

的に肺炎その他で死亡したのも一議第一表及び第二表に記臓した．又死亡見込と記載のあるの

は病変を確認するため等に屍休保存の日的で殺した上で解剖したのであるが，放置すれば當然

死亡すると考えられ，るものである・

　　　　　　　　　　　　　　　實　　鹸　　成　　績

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　6
　〔1〕体重増加に対する影響　　　　　　　　　　　　　　　　　．

　（実瞼1）も（実演2）も，その体軍埆加の具合は詳細に第一表及び第二表に記載し，実験

開始時8月14日を基準としてそれ以後の時聞の経過（週）に俘う体重増加（瓦）の関係は

「グラフ1」：及び「グラフ2」に夫汝描いた・

　各種防微捌を夫汝少量すっで比較する場合，即ち常用量の2・5倍で比較をする所の「グラ

フ1」ではアリール芥子汕は最初の6～7週聞は成績がよい様に見えるが，それ以後は対照

も含めて・皆その曲線は入り煮れて來る・

　各種防州剤を比較的何れも大量に与えて比較する場合即ち常用量の’500倍で比較するのは

「グラフ2」であり，之では前の場合に反し，鳴く初期に只一度交叉するのを除けば何れも

皆4本の成長曲線はハツキリと準行的関係を示してみる．卸ちその順位関係は時間に依って

大体変らない．樹お統計学的取扱いで推計学上のStudent’s　testを行うに，実験開始後の各

個のラツテの体重増加を第二表から計算してその数字について見る時は，

　1。4週間後の有意義な差は

　　（1）パラオキシ安息香酸ブチルエステノしとアリール芥子油の間に存し，その危瞼率は5

　　　　　％である．

　　（2）ロダン酷酸エチルエステルとアリール芥子湘との間に存し，その危瞼率は1％であ

　　　　　る．

　2。7週間後の有意義な差は
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　　　　　　　第一表　ラツテ晶晶表。　（実瞼・一）

パラオキシ安息香酸ブチルエステル　無日経口　一三 Pro　kg　O．25mg

・　　濯P過し問

　？ツ7猛璃＿〕㌦

　　　　1

　　　　π

　　　　皿

●　　皿

　　　　V

0

89

75

92

8り．5

93

1 週

87

76

98

89

96

2　迦　3　週　　4 5　翅

95 108 124 122

87 98 108 124

108 125 137 115．5

95 101 119 145

101 107 124．5 125．5

7，週

127．5

ユ41．5

129

162．5

136

8　週

127→
150．5

131

166．5

149，5

9　週

解剖

165

140

178．5

165

10週

170

150

184

167

11辺旦

177

154

188

171

12週

201

153

196

173

13週

212→
150

194→
175

14週

解瑚
i42

解．瑚

168

6

113

123

122

149

131

15週

161

174

ロダン酷酸エチルエステル　毎日　経口投与　pro　kg　O．05m9

、

1

∬

皿

皿

V

、∬

100

87

95

98

99

104．5

92

91．5

102

82

97

100

102

100

91

94

110

90

106

108

105

110

103

99

115

106

115

123

120

124

116．5

113

134

124．5

127

137

135

136．5

138

120

難亡

127．5

134，5

131

143

140

137

118．5

129

135

129

143

138

138

118

7　週 8　週 9　週 10　　迎1　　　11　　翅　　　 12　　週 13週　　14週 15週

139 139．5 144．5 151 159 161 157 145 160

146 147 148 150 147 157 160 157 169

145．5 157 177 197 204 210 216→ 解剖

151 148 148．5 151 148 150 147 141 151

147 150 159 159 168 166 165 173 183

159．5 170 179．5 180 171 170 172．5→ 解剖

131 125→ 解剖
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ベータナフトール毎日　経口投與Prokg　O．125mg

ラツ。鍵聞い週 1 週 2　週 3 週1・週　・ 週1・ 週

1

皿

皿

V

82

92

91．5

73

85

99

84

．94

81

99

90

78

86

100

92

104

88

103

100

86

90

ユ10

102

111

95

110

117．5

94

98

122

114

122

ユ09

122．5

129

108

114

132
127

139

108．5

120

133

110．5

118

131

130

ユ48

ユ06

114．5

132．5

死亡

119．5

136

133．5

147

・測・ 週i・ 測・・週！・・週1・2週い3週1・4週1・5週
114

131

150．5

125

138

158

158

1　117

　　　144

　　　160→

128．5

i46

167

162

126

149

解剖

133

153

178．5

169，5

125

151

137

142

188

173

133

153．5

135

死亡

190

170

134

156

133

181

171

131

152

127

186→
18δ→

123

156

111

解剖

解剖

135

163．5

死亡

．アリール芥子油．9毎日経口投與　Pro　1くg　O，25mg

謙1・ 測・ 週1・ 週 3 週　・週1・ 測・ 週

1

π

皿

皿

v

w
㎜

X

84

86

90

87．5

85

100

94．5

95

94

90

84

88

93

89

89

103

90

97

92

91

96

105

105

99

100

109

101

105

104

99

ユ04

118

117

ユ27

108

130

1工4

126

117

111

120

138

131

149

119

144．5

125．5

146

122

122

7　週　　8　週 9 週

］25

140

136

151

123．5

144

132

141

コ30

132

128

143

145

ユ59

128

144

133．5

145．5

125，5

ユ35

・・測・・測・2副・3週 14週　　15週
138

152

151

173

132．5

1．47

140．5

160。5

132．5

143．5

143

161．5

157

172

ユ31

147

ユ40．5

160

136．5→

149。5

　159．5

　182．5

　167

　183．5

　136，5

死亡見込

　156．5

　163．5

　解剖

　158．5

163．5

185．5

170

197

142

（晶晶）

160

174

157

170

192

173

2P1

146

161

166

161

ユ69

192

ユ79

202

141

160

173

●157

i64

193→
175

197→
141

160

170

161

154

解剖

173

解剖
135

162

165

163．5

185

148

166

199

163　｝　164
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胸 照

㍊謙1・ 週1・ ・週1・
1

丑

皿

皿

V

、皿

x

86．5

93．5

83

81

94．5

82

77．5

92．5

80

88

88

90

90

79

93．5

85

73．5

93

78

88

98

95

101

86

88

104

82

104

80

90

116

111

112

94．5

101

115

90

117

95

99

4　　週

132

120

126，5

102

120．5

133

100

145

103

108

5 測・
134

123

135

107

126

143

97

147．5

112

103

136．5

125，5

141

109

124．5

153．5

101

155

116．5

105

7 週　　8 翅「9 週｝10週111週 ・2週1・3測・4週い5週
145．5

133

152．5

123

139

160

121．5

166．5

125．5

113．5

142

135

155

122

134

154・5

126．5

186

123．5

114．5

　　150　，

　　141

　　155

　　131．5

　　138

　　152．5

　　130

　　195

　　131

’　120．5

150

149

162

133

140

154

138

195→
134

124→

154

145

165

140

148

146

148

二割
138

解割

152

160

171．5

138

155

157

151

141

147

146．5

170→
135．5

156．5→

149

ユ46

133

解剖

解剖

1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（註）0週ハ実臨数初ヲ示ス

　　　　　　　　　　第二表6　ラツテ体重表。　（実験二）

パラオキシ安息香酸ブチルエステル　　短日経口　投興　Pro　kg　50mg

1

∬

皿

m
V

、亜

、皿

’皿

105

105

113

106

112

105

123

100

123

104

105

121

105

120

107

123．5

108

134

120

115

136
ユ、09

137

125

132

117

142

138

124

155

122

142

133

ユ47

130

155．5

154．5

138’→

18Z，5

132．5

159

149

162

152

172．5

158

解剖
184

138，5

16S．5

151

164

154

176．5

．167

190

148

178．5

158，5

171

157

181

7 週1・測・
206】82

194

163

183

168．5

183

163

202

199

186．5

191

195

196．5

169

204

205．5

189

185．5

211

201

172．5

210．5

198

201

182．5

223→
215，5→

180

219

196

204

177

解剖

解割
179

226

186

210

172

175

227→

1ε9

207→
164

178

解剖

183

解剖
141

176

195

157

183
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ロダン酷酸エチル・エステル ｛葺日　　畜蚤口投與　　Pro　k9　・10mg

1

∬

皿

皿

V．

7　週

207

149．5

155

176

177

168

189．5

165

116

97

112

111．5

102

117

94．5

108

105

116

99

115

121

113

124

104

115

108

124

106

120

126

125

129

119

129

120

145

118

128

141

134

135

124

142

133

167

139

144
161

156．5

148→’

140．5

160

146．5

178

ユ42

148

158，5

164

解剖
150

165　・

147

190

146．5

148

165

1e8

155

176

150

8 9 週1・・’週 11週　　12週 13週 ・4測・5解

159．5

166．5

189

189．5

179

204

178

f

i

161

169

197．5

184

178

214

189．5

166

171

202→
186

190

221

191

163

172

解剖
192

196

死亡

173

174

ユ93

194

169

173

193→

191→

163

168

解剖

解剖

166

175

べ一タナブトール 毎日　経口投與　Pro　kg　25mg

；潔1・ 週1・ 週　　2　週 3　週 4 週1・， ，週 6 週

1

11：

側

鎖

V

103．5

100

97．5

101

120

94

111

116

127

105

105

101

109

125

98

120

117．5

123

110

109

113

115

134

97

133

127

コ30

122

115

127．5

126

154

111

147

146

139

137

122→
146

143

176

125

164

154

161．5

140

解剖

154．5

148．5

178．5

124

171

ユ51

155

144．56

160

9151

184

118

177

149

155．5

・週．1・ 測・ 週　　10掴 ・・週1・2週い3測・4週 15週
144 154．5 156 163 161 154 156 144 164

174．5 死亡
162 173．5 178 186 187 199 193→ 解剖

202→ 解剤
，

死亡見 込（解剖）

180 189 196 196→ 解剖
166．5 176 172 177 180 182 180

170 185．5 189 193→ 解剖

1

、
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7リール芥字油蜘「 経口投與　Pro　kg　50mg

。。。讐ぎ閑1・測・週1・測・週1・測・週
1

∬

m
V

115．5’

110．5

106．5

111

107．5

107

123。5

114

106．5

118

118

110

103

103

106

123．5

105

110

125

121

102

111

97

117

127

112

109

132

136

113

125

110

129

137

127

120

143，5

152

131

146．5

121→
ユ49．5

159

150
’134

134

150．5

129

146

解剖
149

154

153

141．5

6　　週

132

147

133

131

140

152，5

152

死亡見

・週1・週1・週i・・週1・・週1・2測・3週114週1
　　149。5

　　159
　　145．5
・　　136

　　170→
　　169
　　161．5
込（解剖）

162．5

170．5

152

150．5

解剖
191

177

169．5

172

156．5

154

206

186

’173

179

161

158

210→
・194→

162．5

182

158

150

解剖

解剖

173

178

162

170

159

177→
153

167→

134

解剖
133

解剖

15週
　129

　141

　　　　　　　　　　　　　　　　　（註，0週ハ実戯翫初ヲ示ス　　　　　　　　　　．

　（1）パラオキシ安息喬酸ブチルエステルとアリール芥子汕との間に存し，その危瞼率　　　．

　　　　は0．1％である．

　（2）ロ・グン酷酸エチルエステルとアリール芥子汕との間に存し，その二二率は1％であ

　　　　る．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ニ
　（3）ベータナフトールとアリール芥子汕との聞に存し，その危一三は5％である．

3。　10週．罰後有意義な差は

　（1）パラオキシ安息香酸ブチルエステルトアリール芥子油との間に存し，その危瞼率は

　　　　5％である．

街おパラオキ・シ安息香酸ブチルエステルとベータナフトールとの而にはイ∫意水準を5％を一　　．

一軍せぱ差は存在する・

　　　　　　　　　　　　　第三表　死亡i率’表　　　　・
　　　　　（実瞼1）　　　　　　　2．5×

　　パラオキシ安息香酸ブチルエステル．

　　ロダン酷酸エチルエステル．

　　ベータナフトール．

　　アリール芥子油．

　　封　　照
（実瞼2　）　　　　　　　　500×

　　パラオキシ安息香酸ブチルエステル．

　　ロダン酷酸エチルエステル．

　　ベータナフトール．

　　アリール芥子油例．

5例中　死亡　0

7例中死亡0
8例中死亡3例
10例申　死亡2例
10例中　死亡　0

9例中　死亡　0
’

9例中　死亡　1例

9例中　死亡　2例

9例中　死亡　1例

●
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　　　yρ0湛

グ亀うフ3

　　　　　　　　　　　　　　　、

P方属剤イ娯舜止β’》う虜醇耐スノレお卑

，、●

●

り’

●

2θ●

@190

P．0

@1て0　　6

Tφ

@15幽。

пu

160

P40

oO

P30

@、

獅P0

援藻Ψ止

ハ。 宴Iキレ毒し昆～吾南女ブ4・しエステル

Pク”・誹娘巧，。銘テ，レ

へご一㌢一7フトー，レ

　　　■

7り一ル簿争油

（3例）

（2〃1）

‘げ，P

（2例）

　　　　　　　　　　　　　匙4　　　　1訂11　　　　　P　　　　　　13

一一一一一シ @時　旨く琿）

【時間の経過と共に病理組織學的愛化追究のためラツテを殺して行ったので，Student’s　te・

stに於て自由度が少くなりて行き統計上白はハツキリと掴める差をも逃してみるかも知れな

い．

　（皿）死亡率並びに一船健康状態に対する影響

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　第一表及び第二表から自然に死亡したものを拾V・出す≧第三表が田來上る．両おこのほか時

折高高から同数すっを選び斑し病理組織研究の斥め殺したものがあるので，三密には死亡率と

　　　　　　　　　　　　　1
●
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して取扱えないが二つ分を寄せ合せて見ると次の様になる．

パラオキシ安息香酸ブチルエステル

ロダン酷酸エチルエステル

ペータナフトール

アリール芥子汕、

対　　照

14疋中死亡0

16疋中死亡1

17疋中死亡5

19疋中耳亡3

10疋中死亡0

k

　　　因みに第三表の示す所では高濃度のもの・即ち（実学2）の方が低濃度のも仔）・即ち（実

　　瞼よりも死亡率が低かったかの如くであるのは，前者のために用いたラツテの方が最初からよ

　　り健康であった爲めであろづ・とに角，上に記した数字も之のみにて各藥剤の饅性中毒を惹起

　　する力の差を論じても推計学上5％の危置土では有意義でなv・．

　　　ヤ般皐状にっV・ても，一定の大きさの箱の中に個汝に分離して飼育すると云う特殊條件下で

　　認知され得る様な攣1ヒが起きた群は一つもなV・・それよりも散磯的に護生する鼻からの血性分

　　泌物や肺炎のためのゼラゼ7いう音が目立った・要するに外親上藥剤のための攣化と思われる

　　様な貼ば見受けることが田來なかった・

　　　〔皿〕病理組織i学的鍵化

　　　り　　組織学的槍査の対象臓器としては一般に中毒現象の最も著明に現はれる肝臓，腎臓，脾臓を主

　　’眼とし動物はエーテル麻醇の下に胸腹部を開き，先づ心臓を捌出して死に至らしめ諸臓器を取

’　出して直ちに10％ホルマリン水にて固定し・パラフィン包埋，ヘマトキシリンエオジン：亟染

　　色を施して槍鏡する．　　　　　　　　　　　　　’

　　　（1）常用量の500倍濃度の＝場合

　　　　（A）4週間投与せる例

降刺心臓肺副．肝副腎臓陣臓
ロダン酷酸エチル ・489’α79／。48％ 0・8

^。．45
6・0

^4．5
1．2

@／0．81
0・7

^0．48

パラオキシ安息香
_　ブ　チ　ル

138 0・7
^〔L51

0・9
^。．65

4．2
@／3．04

1．0
@／0．73

0．5
@／0．36

ベータナフトール 】22
0・5

^0．65
0．8

@／0．66
4・9

^、．。1
1・0

^。．82
・0・5

^。．、、

アリル芥子油 121 0．6

@／o．5
1ユ
@／0．83

4・7
^3．88

1・0
^。．83

0・5
^0．41

注意臓藷の項の上段は9で表はした重量，下段は臓器の随重に蜀する百分率を示す．以下同様．．

　ロダン酷酸エチルの例では肝臓左葉前面に黍粒大の寄生虫嚢腫あり・

　　（B）顯微鏡的所見

　（1）ロダン酷酸エチルエステル　　　　　　　’．

　　肝臓：所汝の細胞に室泡攣性を認め核一般に水泡性であるが所汝濃縮性の核もある・クツ

ブヘル氏細胞は一般に紡錘状である
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亀

　　腎臓＝綜毬体はや、充血性であるがむしろ核は少くて虚脱してみる・細尿管は中等度の潤

濁腫張を示す・

　　脾臓：淋巴認胞は一般にま曾殖性である．髄は充血性で細胞豊窟である．

　（11）パラオキシ安息香酸ブチル

　　肝臓＝原形質は場所に依って核の廻りに軽度の三三愛三二に認める．核は一般に水二二で

ある．

腎臓・総儒や萎縮しバウマン畷は囲い㍗る・題下は鞍の難を示レドに附

様のものを入れている部分がある・

　　脾臓：淋壁際胞は増殖してV・て髄は細胞豊富である．

　（皿）ベータナフトール

　　肝臓：一般に室泡変性があって中等度のものより商度に至る・殆んど全部の細胞体に見ら

れる・

　　腎臓：パゥマン氏嚢は拡張している。縣面体は充血張く核がや、少くなっている．細尿管

は可成難い潤濁腫脹がある．

　　肝臓：淋巴濾胞，髄は増殖性で寳は広くなっている。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●
　（皿）アリル芥子汕

　　肝臓＝細胞体の室泡変性殆んど無く細胞はむしろ増殖している・

　　腎臓＝著：変なし．

　　脾臓：淋巴濾胞は増殖性で髄に義心の充血あり。

　（B）8週間投与せる3例

　　（a）肉眼的所見

1臨刺心 臓1肺 臓1．肝 臓国副脾臓　　　　．

ロダン駐日エチル 208g α99／。45％ L1
^姦53

7．4

@／3．64
∬6
@／0．77

0．8

@／0．38
バテオキシ安息杳
_　ブ　チ　ル

202 可8@／0．4一 1．0

@／o．5
7コ8
@／3．83 エ5／q74 0・4

^0．2

ベータナフ下一ル 202 0・8
^0．4

1●0
^0．5

6．8

@／3．37
L4 ^0．66 0．4

@／o．2
アリル芥子油 170 O．7

@／〔u4
L2
@／0．71

8．2

@／4．82
1’4 ^。、，1“8／。．47

ベータナ升一ルの例で囎，・賜に湘Lあり，アリル芥袖の例で繭に充血を認める．

　　（b）顯徴鏡的所見

　（1）ロダン例幣エチル

　　肝曄：原形質にエステル主として核の廻りに糧度の塞泡変性を認める．’核は正常で核仁は

一つ認める．

　　腎臓＝バゥマン氏嚢はや、腫れてV・て綜毬盤の核は比較的少く細尿管は大して変性を示さ

2
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ないが所λは脂肪化がある様に思はれる．

　　脾臓：畠中椹は明瞭で全盤として充血性である・髄細胞は肥大している．亘大義細胞を認

める．

　（皿）パラオキシ安息香酸ブチル

　　肝臓3大部分の細胞に室泡変性を認め，細胞は腫齢している．細葉周辺部に正常細胞は鮎

歌に残っている・原形質がエオジンで濃染する細胞が極く稀に散在する・核が一般に濃縮性で

ある．

　腎臓＝パウマン謡曲はや、腫れて面内腔に赤血球を認める所もあ’る・縣毬盤は充血性である

があまり腫張したものは認められなV・．一般に鍮入血管が者明に認められる・細尿管上皮はや

玉腫礼てるる。　　　　　　　　　♂
　　　　　　　　　の
　　脾臓：淋巴濾胞は良く蛮達し，網状細胞の軽度のま曾殖がある・髄は細胞に富みやし充血性

である．

　（皿）ベータナフトール

　　肝臓：・一・般に原形質が室泡変性に陥る・細葉周辺部に変化が彊い．本例では特に核膜に原

形質塊が附着して核膜が厚くなり核は所丸水泡性で核仁が明瞭であるものが多V・（1～2個）

非常に腫幽した細胞でぼ核仁は更に激を増してみる（4個）．それに関聯して二核性の細胞

も存左する・　　　　　　　　　’

　　腎臓：バウマン氏嚢は開いている・綜毬罷は充血性である・細尿管に中等度の変性を認め

上皮細胞中に有綜核分裂像を示せるものあり・

　（皿）アリル芥子油

　　肝臓：細葉i中間部及び周辺部に相當高範囲の誌面変性を認める・

　　腎臓：バウマン氏嚢はやし肥大し赤血球が内腔に出ているものもある・』縣毬盟渉嚢に癒着

した所が認められる・細尿管戯中等度の変性を示す・

　　脾臓：心中椹が明瞭である．髄は充血性で細網が増殖している・

　（C）10週間投与せる例・

　　（a）肉眼的所見

降重1心臓1肺剛肝副腎副脾臓
ロダン自己エチル

パラオキシ安息香
酸　プ　チ　ル

べ一タナツトール

アリル芥子油

205g

216

200

195

“79／。，4％

0・8
^“37

0・7／0．35

0．7
　　／0．36

1．0
　／0．49
1・1 ^q51
1・4

^0．7

◎5／3．17

6・7
^3．1

7・1／3．55

1・3 ^。．6引7・1／，．64

1・4
^0．68

1・3
^0．6

1・4
^0．7

1・4
^0．72

0・6
^。．29

0・5
^。．23

0・9／0．3

0・7
^0．36

ベータナフトールの例では肝臓左葉に碗豆大の寄生虫嚢腫あり．
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　　（b）顯鏡的所見・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ナ
　（1）ロダン酷酸エチル

　　肝臓：細葉中心部に輕度の室泡変性を認める・一個所小出血を起せる二分あり，核は濃縮

性のものあり，又水泡性のものもある．グリソン二上に円形細胞浸潤あり．

　　腎臓：パウマン氏嚢はや」腫れてV、て三内腔に血球の出ている所がある。綜毬燈はや」充

寧している・

　　脾臓：畠中椹が明瞭である・

　（皿）バラオキ・シ安息香酸ブチル

　　肝臓：細胞は一般に岡岬変性を示し場所に依っては僅の室泡性を示す・核は正常である．1

　　腎臓：異常なし・　　　　・　　　　　　　　　　塾
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●
　　脾臓：淋巴泌胞は墳殖し肺中椹は明瞭である・髄は可成士曾殖している・

　（皿）ベータナフトール

　　　　　　　　　ロ
　　肝臓：．所丸三度の室泡変性を示す．核が濃縮性で原形質がエオジンで濃染する細胞が散在

する．

　　腎臓言バウマン氏嚢はや」腫れていて綜毬盤は輕度の充血を示す．

　　脾臓：淋巴濾胞は埆殖している．髄はや玉充血性である．

　層（㎜）アリル芥子汕

　　肝臓：所欧輕度の室泡変性を示す．核には濃縮性のものがある．工牙ジンで濃染する細胞

がある．

　　腎臓：パウマン氏嚢は拡張してV・て綜毬盤のあるものは嚢に癒清している・細尿管は潤濁

腫張を示す・

　　脾臓：淋巴泌胞は増殖し胚中枢にヘモジデリシが沈清してるる．髄は完血してみる．

　（D）13週間投与せる例

　　（a）肉眼的所見

ロダン酷酸ニチル
麗郵心臓睡劇肝副腎副脾臓

パラオキシ安息香
酸　ブ　チ　ル

ペータナフトール

アリル芥手解

1919

224

180

177

α69／。，、％

o・9／q4

0・7
^α39

0・8
^。．45

0．9
　　／0．47

1・2
^。．5、

0・8
^。．44

1ユ　　／0．62

9・9
^，．6、

7・0
^3．12

10・2
^5．67

83 ^4．59

i・4／。．73

τワ繭
1・2

^。．67

1・5
^0．85

0・5
^0．2δ

0・7
^。．，、

6・7／。．39

0．5
　　／0．28

ロダン酷酸エチルの例では肝臓中葉に扁豆大の寄生虫嚢腫一個，ベータナフトールの例では肝

臓左回に碗豆大の寄生虫嚢腫四個，アリル芥子漁の例では肝臓充血してv・て廊豆大の寄生虫嚢

腫一個あり，

、

9

、
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　　（d）顯徴素的所見

　（1）ロダン白白エチル

肝臓3血管周囲に七度の室泡変性あり，肝細胞索は一般にや玉萎縮性である・

　　腎臓：異常なし。

　　脾臓3胚中子は明瞭で臆ばやΣ充血したいる・被膜下はや瓦潔粗で浮腫状を呈する・

　（∬）パラオキシ安息香酸ブチル．　　　　　　　」

　肝臓：大部分の細胞は正常であるが，被膜下の細胞に僅に白泡変性あり・』

　　腎臓：締丁丁はや玉懸粗で貧血性である1皮質，被膜に円形細胞浸潤がある．

　　脾臓＝淋巴濾胞は明瞭である・

　（皿）ベータナフトール

　肝臓：一般に胃泡変性があって特等のものより中等度に至る・核のクロマチンが溶けて明

るい大きな核と姦っているものもある．

　　腎臓：綜毬盤は虚脱していて核は少くて濃V・・

　　脾臓＝淋巴濾胞は増殖して胚中椹は明瞭である・髄は充血性である・

　（皿）アリル芥子油

　　肝臓3一般に室泡変性が彊く中等度のものより高度に至る，高度のものでは細胞の境界が

判らない・核仁は赤く染まり概ね一個なるも二・三個のものもある・エオ鋭ンで濃染する細胞

が可成ある．

　　腎臓：綜門下が腫江てV・て嚢と癒着している所もある・稀1τ嚢内腔に赤血球が出ている．

細尿管は弓張している・

　　脾臓：淋巴濾胞は増殖していて野中椹は明瞭である・髄は充血性である．

　（2）常用量の2．5倍濃度の場合

　（A）　2ケ月投与の例

　　（a）肉眼的所見

陣重心副肺臓肝剛腎劇脾臓
ロダン酷酸エチル層 1309 α79／。．4％ 1・8

^1．1
4・8’

^3．4
1・0

^。．77 q5／b．39

パラオキシ安息香

_　プ　チ　ル
131 0・6

^。．、6
1・1

^。．84
4・4

^3．．6
1．0
@／0．76

0．5
@／0．39

ベータナフトール 152 0・6
^0．4

0・8 ^。．53
4・4

^2．9
1．2
@／o．79

0．5

@／0．18

アリル芥．子油 127 0・7 ^。．55109／。．，、 5・4
^、．25

1・2
^。．95

0・5
^0．4

ベータナフトールの例では肝職右葉に碗豆大の寄生虫嚢腫一個あり・

　　（d）山畠高島所見

　（Dロダン酷酸エチル
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　　肝臓：輕度の果頁粒変性あり．室泡変性は認めない．細胞盛は一般に大きくて結節状珊殖と

考へられる様な像が所欧に認められる・核は水泡性である・

　　腎臓；綜毬盤に輕度の充並tがある・細尿管は三度の三三変性を示す・

　　脾臓：胚一二は明瞭で二二核分裂像を認めるものあり・髄は充血性で細胞豊富である・

　（IDパラオキシ安息香酸ブチ，ル

　　肝臓：原形質，核共に正常・

　　腎臓3異ll尺なし・

　　脾臓：淋巴濾胞良く獲達し胚中枢は著明である・

　（皿）ぺPタナフトール・

　　肝臓：細葉の中心部及び刺il榔に限局酌に室池変性に陥ってV・る細胞がある・核は正常・

　　腎臓＝綜毬膠の核は濃縮で細尿管は掴濁腫張を示す．

　GllDアリル芥子汕

　　肝臓3可成彊V・室泡変性を示し・細葉周辺部に正常な糸日胞が残ってみる・核もや髭変性し

て核膜が多少不明瞭である・

　　腎臓＝綜毬燈は多少大きくなり充血張し・細尿管に1国濁腫張あり・

　　脾臓＝淋巴濾胞はや玉萎縮性で胚中福は明瞭である・髄は細胞増殖して充血回し．

　（B）3ケ月投与の例

　　（a）肉眼的所見

ログソ酷酸エチルNo1 2139 10．79

同　　　No　2 172 0．7

意暑凹凹N・・ 211 0．7

　　　　●ｯ　　　　No　2 190 0．7

黶@一
㌻炉フN・・ 180 0．7

同　　　No　2
’180　●

一　　　一

Z．8

C

アリル芥子油No　1 188 0．7

同　　　No　2 194 　一Z．9

瞬刺心臓陣副肝副腎剛脾臓
　／o為4％

07 ^0．42

0・7
^。．34

　／0．38
07

^0．4

　／o．44

0・7
^0．38

　／o．46

1・1／0．52

1・2
^o．7

1・0
^。，47

1・4
^。．74

1・2
^0．67

13 ^。．？2

0．9
　　／0．48

3・2
^コ．7

7・5
^，．52

6・1 ^3．1，

7．1
　　／3．36

6・4
^3．37

6・3／、．5。

5・8
^3．22

6．5
　　／3．45

6．6
　　／3．4

1・8 ^。．95

i・4／。．8、

1．4
　／0．66
1・4

^。．74

194
^。．7、

1・5
^。．83

1．8
　／0．96

－0．5

　　／0．23

q3 ^0．17　’

0．6
　　／0．28

0，5
　　／0．26

0．6
　　／0．33

0・5／。．，8

0・4
^。．2、

1・6 ^q8210・6／。．3、

パラオキ》安息秀酸ブチルNo　1の例では肝臓左，中各回に機豆大の寄生虫嚢腫各一個あり，

アリル芥子油No　1にも中葉に碗豆大のもの一個ある．アリル芥干沖No　2の函側肺臓に張度

の充血tを見る．

　　（d）顯二二的所見

　（1）ロダン酪酸エチルNo　1
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　　　肝臓：脛度の願粒変性を示す．稀に輕V・塞凶変」性のものもある．核は比較的大きくて良く’

　染まる．

　　　腎臓＝一般に充血性で細尿管はやし弓張している・

　　　脾臓：淋巴濾胞は明瞭でヘモジヂリンが沈着している・

　　（∬）ロダン酪酸エチルNo　2　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

．　　肝臓：一般に締出変性に陥り系m葉周辺部に正常細胞が島血脈に残っている．ニオジンで濃

　　　歯する細胞が散在し2核性細胞もある・門脈枝には充1血あP・，

　　　腎臓：油鼠髄は充血性でやΣ腫画している・嚢内乳に赤血球が出ている所もある・

　　　脾臓：淡巴濾胞は獲達していて髄は充血性である・

　　（皿）パラオキシ安虐点画ブチルNo　1

　　　脾臓：輕度の室泡変性を示す．肝細胞は一般に萎縮性で細胞索は薄くなっている・グリソ

　ン氏鞘は充血性である・

　　　腎臓：綜出域の基礎膜に均等性の物質が沈着し縣血脈の核はやし滅少している・細尿管に

　は潤濁腫張あり．

　　　脾臓：淋巴濾胞は増殖していて胚中枢は明瞭である．髄は充孟t性であるがあまり堀殖して

　居なv・．

　　（皿）パラオキシ安息秀吟ブチルNo　2

　　　肝臓：主として細葉中心部に中等度の室泡変性がありその部分の核も室泡状になっている

　ものもある．エオジンで濃染する細胞が散在し細葉中心部の細胞は多少萎縮性である・門脈枝

　には充血あり．

　　　腎臓：懸論式はや玉充血して細尿管は所層國血腫張を示す・

　　脾臓：胚中枢は明瞭で髄の細胞は蟄富である．

　　（V）ベ八津ナフト・一ルNo　1

　　肝臓＝細葉中心部に軽度の室泡変性あり・肝細胞は一般に肥大してV・る．

　　　腎臓：一般に充血性で間質には円形細胞の浸潤がある．細尿管は腫張している・

　　脾臓：淋巴濾胞は明瞭で細網組織は壌殖している・髄は充血性である．

　　（VI）べPタナツトールNo　2

　　肝臓；中心翻脈より続いて肝静脈の周壁に沿って白山の室泡変性あり？覧核は一般に水泡1生

である．

　　腎臓：綜毬壁はや」充血性で細尿管は腫張している．

　　胆臓：淋巴濾胞は良く登達していて髄はや玉充血性である．

　　（VDアリル芥子油No　1
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　　肝脳購馳は琳ど正常・列ソン麟11に細胞浸潤あり・

　　腎臓ll孫：毬盤が腫糾して核が増加している・間質に細胞浸lpqあり・

　　脾臓：淋淋巴黄熟は明瞭であるがやΣ霧組である・

　（Vのアリル芥子汕No　2

　　肝臓：細葉中心部に∫彩度の室池変性あるも可成張い所もある・肝細胞索は萎縮している・

　　腎臓＝綜毬石取は充【槍玉く褒内位に赤i血t球が出てV・る所もある・核の中に有綜核分裂耀なん

でいるものがある，糸ll尿管は潤濁雪輪を示す・

　脾臓＝淋巴濾胞は良く畿達し髄は充1佃性である・

　（C）100日間投与の例

　　（a）肉限的所見

i膿皿心臓肺臓1肝臓1腎臓
呈享二酷酸筑・・

同 No　2

同 No　3

同 No　4

慧野手享窒N・・

同 No　2

ベーダナフ　　　　　No　1
トール

1司 No　2

アリル芥子油No1

同 No　2

1579

168

185

：0忍9

　　／0．51％

0．8
　　／0．48

廊フ。．43

157

180

164

136

136

182

167

0・8
^0．38

0・6
^。．，9

0・7
^。．、3

0・7
^。．，9

0・8
^。．、4

¶b．菖

　　／o．44

q6／0．36

1・3
^0．83

了．4

　　／0．83

1．8
　　／0．97

L8 ^ユ．ユ5

1．1
　　／0．61

0・9
^。．66

1●3
^。．96

1．0
　　／0．74

1．1
　　／0．6

1・0
^0．6

7・0／4．46

6．8
　　／4．06

可7
　　／4．71

7，6
　／4．84
6．2
　　／3．45

7・2
^、．39

6．9
　　／5．07

6．5
　　／4．78

6・6
^，，63

6．5
　　／3．89

1．を

　　／0．76

1．6
　　／0．95

1・8
^。．97

1，2
　　／0．76

1，2
　　／0．67

1・3
^。．79

1，4
　　／1．02・

i2／。．83

1・4
^。．77

1．3
　　／0．78

脾　　臓

0・4
^。．25

1・3
^0．77・

0．5
　　／0．27

0・7
^。．45

0・3
^0，17

0・5／。．，、

0・5／。．37

0・4
^。．29

0・3
^。．、6

0・4 ^。．24

ロダン酷酸エチルNo1には肝臓左葉に扁豆大の寄生虫嚢腫一個あり，同No2には盲腸部に

才樹旨頭大の硬V・腫瘍あり，橡鏡の結果炎症性の肉芽組職である・脾臓は非常に大きい・同No

3の肝臓は充1血t張し，パラオキシ安、自耐酸ブチルNo1には肝右葉1τ碗豆大のが1個，ベータ

ナフトールNo2には照葉に扁豆大及び女心大のもの各一個，アリル芥予汕No1の石葉に碗

豆大「個，’ ｯNo2には左葉に扁豆大のもの一個各寄生虫甕腫イ顛三する・

　　（b）顯細評的所見

　（1）ロダン臼歯エチルNo1

　　肝臓：榔度の塞泡変性あり，核は正常．グリソン氏鞘に細胞浸潤あり・

　　腎臓＝聴講彊は腫れているが核ぼ少く充【血tあり，細尿管には樫度の潤濁腫張あり・

　　肝搬：淋巴鴻鵠は良く磯達して罫倒1櫃は明瞭なり．髄やよ充il畔llである．

　（π）・グン酷酸エチルNQ2
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　　肝臓：一般に軽度の塞凶変lfllあり・所汝局所的に可成弓量V・室矛包変性を認む・グリソン氏鞘

に多少の細胞浸潤あり・

　　腎臓＝バウマン興野が拡張してV・て綜毬罷は腫れてV・る・褻内腔に赤血球が田ているもの

もある・

　　脾臓1淋巴濾胞は不明瞭で随は細胞豊富である・

　（皿）ロダン照照エチルNo3

　　肝臓言室泡変性煙く中等度より高度に至る・核は濃縮性のものが多くグリソン氏鞘に輕度

の細胞浸潤細る・．

　　腎臓：蛭藻肥は腫れて充lntあり．嚢内腔に1飢球の出ているものもある・皮質の毛細血管に

も充血あり，細尿管は賃量の潤濁腫張あり．

　　脾臓：髄は充血性で細胞豊富である・

　（皿）ロダン酷酸エチルNo　4

肝臓：一般に室泡変性ありて中等度より高度に至る核は一般に大きくて水泡性である．所汝濃

縮性の核とエオジンで濃染する原形質を持つ細胞がある．

　　腎臓：発達髄は充血性で細尿管には淘濁腫張あり・

　　脾臓：杯中枢は明瞭である・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　／　（V）パラオキシ安息香酸ブチルNo1

　　肝臓：肝細胞は殆んど正常，細胞索はや玉萎縮していてグリソン氏鞘に輕V・細胞浸潤があ

る．

　　腎臓：縣毬膿の核がやX増加している。

　　脾臓：淋巴濾胞は良く畿達している・髄はやし充血してV・る・

　（VI）パラオキシ安息香酸ブチルNo2

　　肝臓：軽度の室泡変仕がある・又所々に中等度の変性がある6核峠一般に水泡性でエオジ

ンで濃染する綿胞が散；在する・グリソン氏鞘に細胞浸潤がある。　　　　　　　、．

　　　　　　る　　腎臓：綜毬藻が腫れて核は多少増加している．充mtあり．

　　脾臓1淋巴濾胞は獲達してV・て胚櫃中明瞭であある・髄頃や」充血してV・る．

　（皿）ベータナフトール球・1

　　且刊蔵：一般に中等度の室泡変性あり核は大小不同で濃縮性のものが多v・・

　　腎臓：綜毬盟は腫れて充血張V・・

　　脾臓：淋巴濾胞磯達して胚中枢は明瞭である・髄は充血性である・

　（皿）ペータナフト。一ルNo　2

　　肝臓：一般に室泡変性があって輕度のものより中等度に至る・所汝エオジンで濃染する細
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胞がある・核は濃縮性のものが多い・グリソン氏鞘の門脈枝の周囲に結締織が糟殖して細胞浸

潤強き部分が見られる・この部にヘモジデリンが沈清してV・る・

　　腎臓：綜毬膿が腫矛して核が増加し充血あり・嚢内腔に赤lli戯が田ているものも稀にある・

皮質の毛細血t管にも充血あり・

　　脾臓：髄は細胞豊富である．

　（IX））アリル’芥子油．　No1

　　肝臓：所尺肝艀脈枝の周囲に軽度又は中等度の察泡変性あり・核は一般に悪きV・・グリソ

ン氏鞘に細胞浸潤あり・

　　腎臓：異常なし・

　　脾臓：淋巴潴胞は磯達してV・て髄は充血性である・

　（x）アリル芥子抽N・2

　　肝臓：一般に室泡変性があって1脛度のものより中等度に至る・グリソン氏鞘に細胞浸潤あ

り．

　　腎臓：怒毬腿は腫れて核が増加している．細尿管は潤濁腫張を示す．

　　脾臓：淋巴鴻胞はやし浮腫状である・

　（3）上記藥剤の溶媒たる大豆汕0・5ccを40日間（No1）及び72日聞（No3）投与し

た例．

　　（a）二二的所見，

図重心臓肺臓肝臓腎臓1脾臓
No　1 124g ｿβ9／四三／舳

曹 S5

No　2 187 一q7 ^。加α8／a43 乞1／鼠、L3／。．7　q3／。浪、

No1では肝臓左葉に扁豆大の寄生虫嚢腫1個あり．

　　（d）顯微劇的所見

　No1

　　肝臓：一般に穎粒変性を示し一部i脛度の室泡変性あり・エオジンで濃染する細胞も散在す

る．

　　腎臓：縣毬髄がや珊重れて核が脛度に増加する♂

　　脾臓：E細胞可威多くて赤血球貧食の像が見られる・

　No2

　　且刊蔵：一般に願粒変性を示し一部i脛度の室泡変性あり・エオジンで濃染する細胞がある・

グリソン氏鞘に造血の像が見られる・

　　腎臓：正常
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　　　　脾庶淋胞濾胞は良く磯達してV・て臆はや玉充血性である．

　　　　（4）⊥記4種藥剤の高濃度（常用丑の500倍）13週間投与した後中止し，16日澗飼育

　　　して剖強した例．　　　　　　　　　　　　　　　　　噛　　　　　・　’罰

　　　　　肝臓所見

　　　　（工）ロダン酷酸エチルNo1

　　　一般に輕度の室泡変性がある・核は濃縮性のものが可威ある・グリソン氏鞘に細胞浸潤あり・

　　　　（皿）ロダン酷酸エチルNo2

　　　輕度の室泡変性があってエオジンで濃染する細胞が散在する・グリソン氏鞘に輕度の細胞浸潤

　　　があ．る．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・．・

　　　　（皿）パラオキシ安息香酸ブチルNo1

．　　所汝に輕度の室泡変性あり・細胞索はや玉萎縮している・

　　　　（皿皿）パラオキシ安．息香酸ブチルNo2　　　　　　・

　　　肝細胞殆んど正常．

　　　　（V）ベータナフトール’

　　．肝細胞概ね正常であるが所々核の周囲に室泡が見られるものあり・核は正常・グリソン氏鞘に

　　　軽い細胞浸潤あり・

　　　　（VI）アリル芥子汕No．1

　　　肝細胞殆んど正常であるが稀に軽度の室泡変性あり・肝細胞索はや玉萎縮してV・てグリソン氏

　　　鞘に細胞浸潤がある．

　　　　（皿）アリル芥子油No．2

　　　輕度の三二変性があり稀に軽い室泡変性がある・核は正営でグリソソ氏鞘に細胞浸潤がある．｝

考 察

　〔1〕彊重塘加に及ぼす影響

』醤llh　O．1CCに対して丁度防徴敷果を登揮する分量の防徽剤を毎日ラツテに（艦重1009に

対し）内服させる事，之は：骨豊軍50kgの人が毎日醤油を50cc浦費するとし，その中に含有さ

れる防微剤のみの人骨豊に対する影響を観察する代りとして，之を実瞼的にラツテに試みる事に

なる．

　所で（実瞼1）は之の2．5倍量の醤油防徽剤を試みて居り，此の際のラツテの成長に及ぼ

す影響を「グラフ1」が示している．前記4種の防下剤を与えた時の威長曲線及び対照の成

長曲線はハツキリどれが成長具合が良いかを示して居ない様である・但しアリール芥子油を与

えた群は最初の7週聞位の間は威長がよいように見える・それ以後は何れの群が特に翼長が
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よv・と云うこともなv・・’此のグラフでは絡り頃の第12～13週間口の成績は病理組織学的研究

に犠牲にしたため生存ラツテ数も少く信頼し難い・何れにナるも推計学上有町回な差は示さ

ない．又，全等として見れば対照群は比較的低位にある様であるが之はacetanilidのラツテ

の成長に及ぼす研究で比較的少量の時は却て聖霊が増加すると言う曲線が符られてV・ることと

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　5〕
符號する如くでもある（Paul　K・Smith＆P・W・E・Hamburger；E・J・Stalltons　V．W。R．R．

　　　　6｝
Agricola）．防徹宵を与えた方の4本の成長曲線は五に入り臨～してみて鹸りハツキリした結果

を示してない様に見える・然し守門として概括的に見られた結果ではあるが，6週冊位後から

はパラオキシ安息香酷ブチルエステ1レがロダン酷酸エチルエステルに対して優位の威長ll血線を

示してみる事が注目され，る・

　常用量の2．5倍量の各種防下剤を加えた場合では成長II搬から判断して動物骨豊に対する障

害の差を守りハッキリ労す事は出門ないので，之をそのま」200倍して見た濃度，即ち瀞ll気

の500倍に當る防雪剤を人がま購取するに相旧する影響をラツテにっv・て見て，4種の防野晒

の衛生上に及ぼす障害程度のii頂位を知るため（実験2）を行った．此の常用量の500倍の所

で行った実験順位が共の窪エ常用最を与えられた場合を比較するに愛蛍であるか否かにっき疑

問が起きるかも知れない・即ち泊化管に及ぼす直接作用が劇しく之が食欲等に及ぼす影ll順よど

うなるか・自然の食餌の時と⊇∫暗が～‘ξり経口ゾンデに依て与える鳥め大豆油に依り直接刺戟は

四四牙められてるるもの」，実際の場合よりも子笹條件下では浦化管に対し影響が弛樋ぎはし

まいかと云う疑岡は解泊するわけではない・之はアリール芥．f汕にっV・て特に1司題となる．然

しとも角も「グラフ2」を見ると，之は既述の様にハッキリした2｛玉行的関係を示したものと

見てよV・・ラツテの成長しようとする内的要因ぽ4群に於て同等であるとすると，之が実現

しなv・のは之を抑えようとする外酌要因が働いた班となる・之では4種の防州剤にしてその各

汝の障害作用に差があると認めねばならなv・・成長曲線から見てアリール芥イ汕が最も｝悪い那

になるのであり，之は野蚕管に対する影響かと思われるのであるが，そればかりて淋ない事は

病理組織学酌研冗でもアリール芥酬1の群が最も大きな変化を示してみる．即ち膿予測完法が

相？1㌃程度の愛焼野を持つことを示すのではあるまV・か・此の4本の威長曲線のみからノ槻析し

て醤汕門訴剤として適雷な順位を記せばパラオキシ安息香酸ブチルエステル，ロダン二型エ

チルエステル，ベータナフトール，アリール芥子汕となる・此のl11でロダン酷酸エチールェス

テルは被瞼沸騰で，ベータナフトールは禁止品である・最下位のγリール芥子油を除いて他の

三つの湖の関係を見るに障害の少い順位に云えばパラオキシ安息香酸ブチルエステル，ロダン

酷酸エチルエステル，ベータナフトールとなる・ロダン酷酸エチルエステルはベータナフトー

ルよりも下位にはなv・ので直ちに不合格とは勿論ならない・然しペータナフト．一ルよりもどれ

だけ上位に來るかf問題となろう・ベータナフトールは合否の決定線と云うわけではない．バ



池 田　・　横 井 103

　　　ラオキシ安息香酸ブチルエステルよりも上位に來れば此のグラフからすれば営然合絡とすべき

　　である・然し事実は然らすしてパラオキシ安息昏酸ブチルエステルとベータナフトールとの中

　　間あたりに來てるる様に見える．此塵に問題がある．

　　　〔皿〕死亡率

　　　　実子結果から得られた死亡李は，‘　　　　　　　．　　　　　　　　　．　『

　　　　　　　　　　パラオキシ安息香酸ブチルエスデル　　14例中死亡0

　　’　　　　　　　ロダン酷酸エチルエステを　　　　　16例中死亡1例

　　　　　　　　　　ベータナフトール　　　　　　　　　17例中死亡5例

　　　　　　　　　　アリール芥子油　　　　　　　　　　19例中死亡3例

　　　　　　　　　　対照　　　　 ．10例中死亡Q，

　　　病理組織学：的研究の爲めに殺したものが別にある事は既述の通りであるが，ペータナフドー

　　ルとアリール芥子油が逆になるだけで「グラフ2」の成績に大腿一致して居る．推計学上有

　　意義とは言えなV・世理であるが「グラフ3」の成績の愛當性を暗示するかの如くである・　「

　　　〔皿〕病理組織学的変化

　　　（1）臓器重量と組織：変化との間には明確なる関係は得られなV・カ§唯肝臓に於てはその組織変

　　化弧きものに於て重量（倶し鴨重に対する百分率）が増加している傾向がある・

　　　（2）濃度高きもの必ずしも低濃度の例より変化が弧いとは言へない・

　　　（3）解剖した動物の階数少測1，又個艘差¢）悶題等より考へて上記藥剤投与の各動物群の緯

　　織障碍度の順位より事物の毒性度を考量するのは當を得ないかも知れなV・が強V・て之を列挙す

　　れば次の様になる●（以下ロダン酪酸エチルはR，パラオキシ安息香酸ブチルはP，ペータナ

　　　フトールはB，アリル芥子油はA，と略す・）

　　　　（A）高濃度（常用量の5001のの場命

　　　　　（1）4遡聞投与の例

　　　　　溺　A＜P≦R＜B　張　（≦は弧弱の差少きを示す）

　　　　　（皿）8週問投与の例

　　　　　弱　R＜A＜BくP　弧

　，　　　（］H）10週闇投与の例

　　　　　弱．P＜R≦B＜A　張

　　　　　（liD　13週間投与の例
、

　　　　　弱　P＜RくB＜A　i級

　　　　（B）低濃度（常用量の2・5倍）の場合　．　　　・

　　　　　（1）2ヶ目投与の例
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　　　溺　PくRくB＜A　i湿　　　　　　　　　　 　　　．’‘

　（皿）3ヶ月投与の例

　　　躬　AくRくBくB≦P≦A≦P＜R　弧

　（Ill）100日間投与の例

　　　溺　PくRくAくP＜≦RくB≦AくBくR≦R　　　　　　　　　　　　　　．　　　　・

以上の順位より藥剤の組織に与へる障碍度を比較するに高濃度に於てはロダン酷酸エチル（R）

はパラオキシ安息香酸ブチル（P）よりやL張く，ベータナフトール（B），アリル芥子2i！1よ

り弱い様である・低濃度に於ては強弱の度は論ぜられなV・．

（4）実瞼成績（4）に見られる如く藥剤投与を中止して16日後に橡索したものでは肝臓の

室泡変性が可成弱く見られるに依り，室泡変性は原因が去れば容易に恢復し得るものL様であ

る．

（5）室泡は対照側にも存在し得る事，該変性可威強き動物でも生前は生長も行われ何等の臨

床症状を示さなかった事，又肝細胞の核には核崩壇や核消失等張度な退行変性を認めない事，

容易に恢復し得る傾向にある班，尋より考えて空泡変性は生理的に左程重大なる障碍に非ざる

ものと考へられる・

（6）溶媒たる大豆油のみにても肝臓に野洲な変化が起っている・

（7）室泡変性弧き例では核が濃縮性で原形質がエオジンで濃染する細胞，所謂Stiftzelle

が見られる・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　附　　　　記

（1）使用した藥剤

　・ダン酷酸エチルエ冬テルは与えられた品であり，パラオキシ安息香酸ブチルエステル並び

にベータナフトールは局方品，アリール芥子油は東京大学医学部藥学科塚元助教授作製の晶で

沸黒占は146～152。Cである．

（2）急性症状並びに致死量の問題

　大橋・矯塚爾氏の報告に依ると微五1二にて致死作用があり，経口投与の場・合でも作用の渡現は

迅速で劇しい．共の詳細は爾氏の報告を参考とせられる⊇1薩望む・術お賞試験所1こて、。1’f村囑託

の試みた所でも同様であり，且つ東京大学医学部生化学教室の報缶の致死量も同一1数字を示し

てみる．

　以上の所見よりして・ダン酷酸エチルエステルは器來醤汕防微剤専として食品に混ずる様な

’事が行われる場合は，慢性中毒問題とは別個に急性中毒を防ぐ立場から之が取扱いや操作等に

関しては充分周到な用意が必要である事を強調したい・一度之を誤る時は曲説しき事件の猛生
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が豫溢せられる・

（3）醤汕に対する防徽力の問題

　実験に際して想定した防歪力はパラオキシ安息香酸ブチルエステル，’ロダン酷酸エチルエス

テル，ベータナフトール及び，アリール芥子汕について既述の如くであって，その防微力比は

1：5＝2こ1と考えたのである1之は実験開始に先立って立てた想定であって実際と違えば

上記の実験結果も之にi七口て訂正して実際の場合に則する様改めて解釈せねばならない・

　最近出願者側（塚元久誰．梅田勇雄．飯倉善一郎）各氏の実射に依れば防聴力は

　　　　　　　　パラオキシ安息秀酸ブチルエステル　　0・興％以上　　　　一　　　　ドー

　　　　　　　　ロダン出歯エチルエステを　　　　　　0・015％以上：・

　　　　　　　　ベータナフトール　　　　　　　　　0，005％以上

　　　　　　　　アリール芥子汕　　　　　　　　　　　0．005％以上

でありその防徴力比は1：6．7：2：2であって・ダン酷酸エチルエステルは実験：量よりもやΣ

少量を用いれば良かった事になり，アリール芥子油は牛量でよい。今當試験所に於てはこの4

租の藥剤の防出力を比較誠瞼中であって之の結果は実際問題の解決に資し得るものと思う．

結 論

　・ダン心血エチルエステノレの醤汕防止剤として血盟に及ぼす障害程度を知る目的を以て，他

の醤油細微剤と共に実瞼動物ラツテについて慢性中毒程度の比較実義を行った．ラツテ慢性中

毒の程度よりして醤汕防微剤の衛生上に及ぼす障害程度を推定する事を許されるならば，ラツ

テの成長，死亡率並びに病理卑屈牽的変化に対する影響から考察するに，個々の観鮎からは必

ずしもその差は推計学上の誤差範囲を超えないが，何れの鮎から見ても食品衛生上醤油防徽剤

としてロダン酷酸エチルエステルは，パラオキシ安息香酸ブチルエステルより有害にして，ア

リール芥子油やベータナフトールよりも無害であると推論せられる・但しパラオキシ安息香酸

ブチルエステル，ロダン輪回エチルエステル，ベータナフトール，アリール芥子油の醤油に対

する防微力の比は，1：5＝2：1とした．

　樹おロダン酷酸エチノレエステルの急性中毒作用の激しさを考えると，その事故防止の爲めに

は飴程の注意を要する・

　庫研究は藥理的学方面は著者の一人横井が瘡旧し，病理的方面は著者の一入池田が推心した

　絡りに御懇篤な御指導を賜り，御校閲の労をとられた恩師東京大学医学部藥理学教室小林教

投（藥理学事項）並びに病理学教室三宅教投（病理学事項）に深謝の意を表する．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　δ
　　　　　　　　　　　　　　　　（昭和23年2月）
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　歯科補綴用合金としては口腔爾生及歯科補綴の見地からも亦歯科技：工操作の見地からしても

貴金鵬合金を使用する事が望ましも．がしかし歯科医療上，金屡を必要とする部分のその金厨

に対する歯科医師の諸要求が物理的，化学的に明瞭となるに從って，全般的で無くとも局限的

にでも使用価値のある，而も貴金騰を含有しない合金を3研出し之を以て代用する事は可能であ

り，又現下の如く金の使用が制限されるべき際には殊に必要な事である．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　つ著者等が此等の合金に嘗て訓査研卑に四つたのは昭和7年目來明季であって・今日迄に可

成りの種類の合金が歯科界に姿を現はしたが共の中には数年ならすして姿を浩したものもあり

細丸と姿を浦さんとして泊さしるものもあり又今日絢ほ盛んに使用されてるるものもある・

　アルミニューム，勢門を主罷とする，主として鋳造用合金は殆んどその姿を附したものであ

らう．

　姿を泊さんとしては又現はれるものには黄金色の銅合金がある．

　鉄を主艘とする，主として線用及鈎用合金及ニッケルを主慌とする板用及線用の合金は既に

10数年の年月を経て今ロ倫ほ盛んに使用されてるるものである・

　金代周合金としての銀合金に関しては本報第C6號（昭和23年11月）彫こ報告した如く此

種の合金は敬年を経過せる今日も荷ほ何等金属学的に進歩の跡を示さすその訣瓢ぽ改善されな

V・ま髭に非難されつ玉も存続し，使用されつ玉ある歌態である・而して板用としてのニツクル

ーク・ム合金板はその腐蝕試験緒果よりして或は歯科技工操作上の歓鮎に依るロ腔内爲害作用

等が懸念されっ玉も既に十数年來使用され今日なほ盛んに使用されつ玉あり，又線用及鈎用合

金としてはコパルトークロム合金は未だ殆んどその姿を見せす口下は主として鉄を主髄とする

18．8鋼及昌ツケルークロム主盈のものが使用されてるる欺態である・

　又極僅かながら使用されてるた黄金色の銅合金が再びその姿を現はし，板用，鋳遊用として

使用されてるるも之が銅合金の故を以て先入主的に衛生的爲害作用の懸念よりして非難され，
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一方又之等銅合金に昌ツケルを添加して，白色を呈した洋銀の変態である，所謂鋳逝用田ツケ

ル合金なるものが販売されてるる・而して黄金色合金は一見して銅が主成分をなす事が判明さ

れるが，此極の白色合金は外観白色にして鋳造用銀合金に類似し外観上銅を含有せざる如く見

え，銅合金よりも衛生的に感ぜられる・

　著者等は蝕に最近當所に於て調査試験せる此等各毬の歯科用合金に就て機械的試瞼及主とし

てロ腔衛生の見地よりして腐蝕試験を行V・，その結果を総括して報告するものである・

　當所に於て試験せる此等合金の件数は次に示す如きものである・　　　　　　　　’

　　1．：黄金色銅合金　　　　　　　板用　　　　46件

　　　　　　　　　　　　　　　　　鋳造用　　　18件

　　2．白色ニツクルー銅一亜鉛（或は錫）合金　8件

　　3．「ニツケルークロム合金　　　　　　　　 14件

　　4．線用及鈎用合金　　　　　　　　8件

　　　　　　　　　　　　　　　實　　験　　之　　部

試瞼片の採取及試瞼方法等は全べて日本噛科材料協会所定の蛍科材料現格1こ於ける一般試験

法に準披した・

　　　　　　　　　　　　　　　　1　腐　蝕　試　瞼　　　　　　　　　　　　’

　腐蝕試験は1％食塩溶液，0・05％塩化水菊容液，1％乳酸溶液及0・1％硫化ソーダ溶液

中に約370に於て3ロ悶浸漬せるものである・而して試1瞼威績に関してはi妓には主として腐

蝕増減量1に就て記載することΣし金風表面の変化に就ては必要な場合にのみ記載することΣし

た．

　a．銅　合　金

　　第1表及第2表は板用及錆造用銅合金の腐蝕試験成績である．

　　　　　　　　　　　　　第1表板用銅合金の腐蝕試験成績

＼．、　　浸漬液

辮画ニー＼
1

2．

3

4

5

6

7

8

1％押韻溶液
（mg／Cm2）

一〇。05

－0．05．

一〇．02

　0

－0．13

　0

－0．05

－0．05

0．05％盤化水素溶液1％乳酸溶液
　（mg／cm2）　　　　　（mg／cm2）

一1．42

－0．38．

一〇．59

＿0．42

－0，44

－1．68

－0．88

－1．11

一1．82

－1．14

－1．56

－1．55

－1．73

－1．77

－1．06

－1．30’

0．1％耐己イヒソーダ

　（mg／Cm2）

十〇．17

－0．10

十〇．14

＿0．32

－0．27

→0．35

十〇．17

十〇．46
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9

10

11

12，

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31・

32

33

34

35

36

37

38

39

40

41

42

43

44

45

46

＿0，06

－0．16

－0．36

－0．10

十〇．07

十〇．08

＿0．07

十〇．03

十〇．16

十〇．09

＿0．10

＿0．30

＿0．07

－0．03

　0

－0．07

－0．17

＿0．15

－0．08

十〇．10

－2．70

－0．08

十〇．06

－0．22

」0．06

－0．06

－0．09

－0．06

十〇．03

＿0．07

十〇．08

十〇．07

＿0，10

＿0．36

－0．16

－0．13

十〇．12

－0．03

　　一1．41

　　－1，49

　　－2．37

　　－2．47

　　－1，22

　　－1．35

　　－1，15

　　－1，1？

　　』0；90

　　－0．78．

　　一1．，41

　　－1．55

　　－1．40

　　－0．88

　　－1．83

　　－0．71

　　－4．75

　　－0．88

　　－3，17

　　－2，72

　　－4．77

　　－1．31

　　－1．60

　　－1．25

　　－1．41

　　－1．45

　　－0．95

　　－1．41

　　－1．17

　　－1．15

　　－1．35

　　－1．22

　　－2．47

　　－2．37

　　－1。49

亀　　一6．14

　　－6．66

　　－0．84

一コ．57

－1．58

－1．97

－1．55

－1．31

－1．20

－1．18

一ユ．25

－1．36

一ユ．23

－1．70

－1．58

－1．60

－1．38

一ユ．77

一ユ．50

一ユ．17

－1。01

－1．37

－1．25

一ユ．78

－1．79

－2，05

－1．76

－1，73

－2．01

－1．41

－1．57

－1．25

－1．18

－1．20

－1．31

－1．55

－1．97

－1．58

－1．16

－0．95

－1．47

十〇．19

十〇．08

－0．09

十〇．24

十〇．15

十〇．14

十〇．23

十〇．34

十〇．31

十〇．43

十〇．．10

十〇．10

十〇．17

－0．10

十〇．21

－0．09

十〇．05

十〇．12

－0．47

十〇．80

十〇．53

十〇．18

十〇．19

十〇，05

十〇．10

十〇．33

十〇．16

十〇．19・

十〇．34

十〇．23．

十〇．14‘

十〇．15

→一〇．24

－0．09

十〇．08

十〇．80

十1．21

十〇．06

e

第2表、　鋳造用銅合金の腐蝕試験成績．

1

2

3

4

1％食盤溶液
　（mg／cm2）

　0

＿0．06

－0．22

十〇．66

0．05％訓化水素
溶液　（rn9／C田2）

一3．83

－3．07

－3．14

－1．75

1％乳酸溶液
　（mg／cm2）

一3．06

－2．52

－2．98

－1．44

0．1％1硫化ソーダ

溶液⊂mg／cm2）

一〇．92

－0．03

　0

－0．19
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5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

18

’一 Z．10

－0．07

－0．14

－0．09

　0
＿0．79’

一〇．20

－0．24

十〇．44

－0．13

－0．04

　0
－0．52

十〇．工2

＿3．35

－2。74

－2．94

－2．79

－2．85

－1．84

－1．78

－1．88

－1．64

－1．49

＿2．63

－2．98

＿7．12

－0，87

一2，69

－1．42

－1，56

－1，63

一ユ，24

－1．47

－1．32

一ユ．54

一ユ．18

一ユ．59

－1，24

－1．63

－3．29

一ユ．60

＿0．07

一｝0．16

十〇．13

十〇．16

十〇．48

十〇．16

－0●03

－0．14

十〇．13

→一〇．02

→一〇．30

－0．34

＿2．71

十〇．12

此等銅合金は特殊なものを除いて，主として銅，亜鉛，アノレミ自ユーム，錫，鉄等よりなるも

のであって何れも分析の結果は亜鉛20｛・40％アルミニューム0．1～10％残り銅よりなる銅

合金である．

　而して第1表及第2表よりして腐蝕試験成績は板用に於ては0・05％塩化水淵容液に対し

て減量6m9／cm2を超えるものもあるが大髄に於て1m9／c皿2程度のものであり，1％乳酸

1字さ液に対しては同様1m9／cm2程度であって，2m91cm2を超えるものは殆んど無く，1％食

塩溶液に対しては0．1m9／Cm2程度である，硫化ソーダ試験に於ては，その増減量は三崩の

硫化に依る変色の度合と牛衝しなV・が本合金は変色速度に多少の違ひはあるが何れも黄褐乃至　’

黒・色に変色する・

　鋳造用銅合金は殆んど板用銅合金と伺租度の腐蝕減量を示してみる．

　b．自色ニツケルー銅一亜鉛（或は錫）合金

　第3表は鋳造用白色ニツク・ルー銅一亜鉛（或は錫）合金の腐蝕試験成績である・

　　　　　　　第3表昌ツケルー銅一亜鉛（或は錫）合金の腐蝕試駒威績

　　　「　　　　　．

1

2

3

4

5

6

7

8

1％食竪溶液
　（mg／Cm2）

十〇．07

－0．41

　0

－0．14

－0．21

－0．09

－0．80

－0

0．05％塩化水素溶
液（mg／cm2）

一4．49

－4．86

－0．46

－3．24

－4．22

－2．21

＿2．81

－1．70

1％瓠婁溶液
　（mg／cm2）

一1．83

－1．60

－1．44

－2．08

＿2．76

－1．04

－0．60

」0．88

0．1％硫化ソーダ
溶液（mg／cm2）

十〇．11

－0．75

十〇．06

十〇．05

十〇．03

十〇．18

十〇．49

・1．・0。02

本合金は主として昌ツクル，銅，亜鉛，’錫，を主髄とする合金であり，銅20～45％，ニツ
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ヶル10～30％亜鉛20～45％或は錫20～45％よりなる合金であり，之にコバルト，マンガ

ン・鉄等を含有するものもある，が何れもその組唄上，板にはなり難く殆んど総べてのちのが

鋳造専用である・而して之等の合金の分析結果を示せば第4表の如きものである・

　　　　　　　　　第4表　白色ニツケルー銅・一亜鉛（或は錫）合金の組成

一辮詳＼
1

2

3

4

5

6

Cu

43．2

21．8

40．6

42．3

40．3

42．5

Ni

32．4

32．4

15．2

11．3

10．4

12．5

Zn

21．8

43．2

痕跡

44．8

4Q．8

33．6

仁川

42．8

3．0

痕跡

2．6

3．5

0．8

0．5

2．6

窃睡

5．3

8．5

而して腐蝕試験成績は，0．05％塩化水素溶液に対しては減量は大盤に於て4m9！Cm2，程度

であり・1％乳離溶液に対しては2m9／Cm2程度・1％食塩溶液及0・1％硫化ソーダ溶液

に対しては殆んど前記の黄金色銅・合金と同程度である・

　c・ニツケルークロム合金板

　第5表はニツケルークロム合金板の腐蝕試験成績である・之等の合金は主として昌ツケル

よりなり，之にクロムを10％前後添加したものが主髄をなすものである．

　　　　　　　　第5表板用ニツケルーク・ム合金の腐蝕試験成績

　　浸訳出
試験
材料番號

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

1％食騨溶液
　（mg／cm2）

＿0．03

　0

－0．08

　0

＿0．14

－0．08

＿0．10

＿0．12

－0．06

　0

十〇．06

　0

－0．10

0

0．05％盤fヒ水素

溶液（mg／cm2）

一1．27

＿3．64

＿2．83

－0ピ21

－2．コ8

－1．73

－2．10

－1．44

－1．32

－0．88

－1．44

－0．27

＿1．04

－3．11

1％乳酸溶液
　（mg／cm2）

一〇．90

－2．20

－3．20

－0．64

－2．04

r1．54

－2．05

－0．95

－0．52

－0．28

十〇．09

－0．10

－1．59

－2．44

0．1％硫fヒソーダ
溶液（釦9／cm2）

　0
　0　　　　．

　0
　0
　0
十〇．10

十〇．03

－0も15

－0．11

十〇．03

十〇．21’

一〇．03

－0．03

　0

　而して腐蝕試験成績は。・05％塩化水素溶液に対して減量，1m9／cm2以下で。．21m9／cm2

のものもあり，又逆に3m9／cm2を超えるものもあ’る・1％乳酸溶液に対しても亦同様に減

量のものもあり，3m9／cm2を超えるものもある．
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　又1％，食塩溶液及Q・1％硫化ソーダ溶液に対しては殆んど侵されないものもあり，之等に

対しては何れも大骨豊に於て0．1m9／Cm2以下であって変色するものは殆んど無い．

　d、線用：及鈎用合金

　現認市販されてるるものは殆んどその組成はユ8，8鋼か或はニツケルークロム或は之にコバ

ルト，鉄，マンガン等を添加したものであり，當所に於て試験せるものも三尊りである・

　第6表は此等線用及鈎用合金の腐蝕試験成績である・

　　　　　　　　　　　●
　　　　　　㌧　　　　　第6表　線及鈎用合金の腐蝕試験成績

　　　浸濱液
　才弾
・＿材蟹跳　＼

1

2

3

4

5

6

7

8層

1％食懸溶液
　（mg／cm2）

一｛10．06

＋0．03

－0．05

・i．0．09

　0

　0

十〇．07

　0

0．05％　堅イヒフk

素溶液（mg／cmB）

　一2．4工

　一2．09

　－0．90

　－2．22

　－2．29

－0．69～0．96

　－0．28

　－0．03

1％乳酸溶液
　（mg／cm2）

一2．30

一ユ．49

－0．30

－1．88

－0．07

－0．42

－0．14

－0．03

0．1％硫化ソーダ
溶液（mg／cm2）

十〇．16

十〇．10

＿0．2フ

ート0．06

0

　0

－0．07

十〇．06

而して腐蝕試験成績は，0．05％塩化水素溶液に対しては減量1m9／cm2以下のものもあり

2m9／cm2程度のものもある．1％乳酸溶液に対しても亦1mg／crn2以下であって。．03～

0．07m9／cm2のものもある。1％食塩溶液及0．1％硫化ソータ’溶液には殆んど侵されなV・も

のがあり，腐蝕の程度は何れも殆んど　0・1m9／cm2以下であり之により金庇表面の変色する

ものは殆んど無い．

　　　　　　　　　　　　　　機　　械　　試　　験

上記の徽繊せる鰍合金台臨瞼聞慮るもの剛き鋤瀟了した結聯7表
に示す如き威績を怨た．，

　　　　　　　　　　　　　　第7表　応急的性質

抗張力
（kg／cm2）

仲張度・

（％）

熱威理せ
ざるもの

熱城理ぜ
るもρ

熱眠理せ
ざるもの

熱眠理せ
るもの

黄金色嗣合

金（心用）

27～40

20～30

ニツケルーク

ロム合金板

40．4～55．5

26～30．5

線　用　及　鈎　用　合　金

・1・1・1・｝・！・1・レ
84，5

5

118．4

73．7

97．5～
100．09

　16。713．7～5

27・6i一

57．4

24．7

102．4

0．67

96．2

61．6

、5．

■・翫・

73．4

52．3

7．3

24．6
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　即ち機械的性質は黄金色銅合金の板用のものは何れも抗張力50k9／mm2以一Fであり・仲張

度は15％以上である・

　此の成績よりして，歯科技工上の操作に於て，此等の銅合金はK22金合金よりは幾分硬く

弾力はあ多が大引豊に於て金合金同様に加工する事が容易である・

　又ニツケルークロム合金板に於ても沿同様の事が云ひ符られる・即加工は暗合金程には容易

でない．

　次に線高直鈎用合金に於ては何れも加工のま」の原品は抗張力大であり，伸張度は小である

しかし之を850りにて30分隔熱慮諭せるものは何れも抗張力は低下し，伸張度は増大する・

例へば第7表中，7番及7’番の18・8鋼線に於ては，原品の抗張力96・2k9／mm2及73・4

k9／mm2は85図りにて30分間の熱熱理によって夫汝61ボ6k9／mm2及52．3kg／mm2に下り

イ正il張度は逆に5％及7・3％のものが夫欧43．5％及24．6％と櫓亡し・てるる．

　ニツケルークロム線に出ても同様原品のま玉の抗張力102．4k9／mm2は57．4kg／mm2に下

り，仲張度0・67％は24・7％にま広大し，昌ツケルークロムーコバルト線に於ては原品の抗張

力118・4kg／mm2は73．7k9／mm2に下り，仲張度6．7％は27．』6％に増大してみる．

　又此等の線用及鈎用合金は何れも白金加金の如く熱庭理による硬化は望み得ない．’　－　一

　　　　　　　　　　　　　　　　　結　　　　論

　本試験は歯科補綴用合金中直金詰合金以外のもので既に十数年來使用されてるる合金及最近

市販されつ」ある合金等に関して，物理的，化学的に比較槍討せんが爲めに施行したものであ

る・而して口腔内衛生の見地よりして腐蝕試験に側て比較検討’するに，0．05％塩化水素溶液

及1％乳酸溶液に対して370，3日間に黄金色銅合金は板用切切i造用共に腐蝕の特に著しい

ものを除v・て大体に於て約1～2m9／c！n2の腐蝕をなし，白色昌ツケルー銅一亜鉛（或は錫）

’合金は前者に対しては約3～4m9／cm2，後者に対しては約2mg／cm2の腐蝕をなし，ニッケ

ル『クロム合金板葺線は共に1m9／Cm2以下のものもあり之を超えるものもある．

　今鼓に比較の爲めに銀合金の腐蝕試験成績を専録すれば第8表の如きものである．

　第呂表中1～6番迄は板用銀合金，．7～1q番迄は鋳造用銀合金で南る．即ち板用に於ては

0・05％塩化水素溶液及1％乳酸溶液に対する腐蝕は殆んど零に近い，即ち板用銀合金は口腔

内衛生上，爲害作用は考へられないが，しかし硫化による変色は落しく何れも褐色乃至黒色に

変色するの二二は防ぎ得ない・又鋳造用銀合金中9及10番の如きは0・05％硫化水素溶液

及1％乳酸溶液に対して腐蝕減量2m9／cm2を超えてみる．

　鋳造専用の9及10番の銀合金の組成は，銀64．4～69．5％，亜鉛0～4．61％，錫2．08～

24．5％，カドミウム7．0～10．28％である．

ノ
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＼一・ Q二二液
試瞼＼＼
材於F番號＼

1

2

3

4

5

6

7

8

9

ユ0

1％食購溶液
　（mglcmり

0

0

　0

－0．07

十〇．03

－0．03

　0

　0

十〇．12

十〇．10

0．05％勲甦イヒフk

素溶液（m9／cm2）

0

0

0

－0。03

0

－0．り6

－0．09

－0．13

－2．33

－2。14

1％乳酸溶液
　（mg／Cm2）

　0

0

　0

－0．07

　0

－0。06

－0．92

－0．0δ

＿2．52

－2．50

0・1％　樹己fヒソーダ

溶液（mg／cm2）

→一〇．07

十〇．07

十〇．07

十〇。03

十〇．06

－i・0，49

－0．40

　9

十〇．11

十〇．13

　然るに木合金は硫化による変色は板用銀合金程著しく無く，口腔内で幾分変色はあるがその

程度が箸しく日立たない爲めに一時は盛んに使用されてるたが，その機械的性質が脆弱なる爲

めと熔融百度が低V・鳥めに，その応用範囲が狭く，加ふるに貴金属としての煩はしさからして

殆んど使用されす，最近之を代用し而も脆弱性を改善し，弧性を有するものとして所謂白色鋳

遊用合金ニツケルー重点亜鉛（或は錫）或は之にコバルト，マンガン，等を入れ允ものが繊現

したのである．

　然るにその腐蝕試瞼成織よりすれば腐触減量は鋳造｝「矧乏合金と同程度か又は：それ以上であっ

て，黄金色の銅合金よ．りも著しV・．た自流化による：変色の秘度が黄金色銅合金よりも比較的に

低い鳥めに錨告用銀合金に代って使用されてるる状態である．しかし腐蝕試瞼威績より推察す

るに永く口腔内で固有の色沢を保つ事は不可能であり，退かオし速かれ吾北に変色するものが大

部分である．

　次に黄金色銅合金は之等の白色鋳造用合金よりも概して衡蝕減量は僅かながち少V・のである

が，硫化による変色は防ぎ符す褐色乃至黒色に変色する．

　ロ腔内に於ても同様に黄褐色乃至黒禍色1τ変色する．

　以上の言・搬威一三臨床所感よりすれば，腐蝕減量1mg／Cm2を超えるものであっても変色の

程度が苔しく無V・もの：或はi変色の三度の遅V・ものは或程度使用されてるる傾向があるが，か」

る合金は例へ本試験に於ける硫化脚瞼のみは硫化の三度僅かであって試瞼に適合するも口腔内

に於ける長期開の腐蝕には耐え碍づ腐蝕変色し逐に使用されざるに至るものである事はアルミ

昌ユーム主体，錫主体の合金が次第にその姿をひそめた事よりして推察されるものである．

　た讐第3表中3番及8番の如き合金は腐蝕減量が可成り｛111かであるが3番は脆弱にして

弓畢性に乏しV・・

　然るに昌ツクルPクロム合金に於ては硫化による変色は殆んど無く，その鮎以上の諸合金よ

りも遙かに優秀である．
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　而して共晶の試藥による腐蝕減量が例へば0．05％塩化7k素溶液に対して1m9／mc2以下で

あって0・21～0・27m9／cm9のものもあり，3mg／cm？を超えるものもあり。1％乳酸溶液に対

しても同様に1m9／cm2以下のものもあり，3m9／cm2超えるものもある．か隔る酸類による，

腐蝕減量の多V・ものは口腔内に於て暗次色に変色するものであり，本合金中既に十数年來使用

されてるるものは第5表中10番及12番であって，此等の合金が同麺類の合金中で最も腐

蝕減量の僅かな事を見ても理解される事である．

　此等の合金は口腔内に於ても殆んど変色してみなV・．

　以上の事柄からして推察ナるに本試瞼に於て硫化ソーダ試験に於て殆んど変色せす，共他の

旧記に対ずる腐蝕減量が平m9／cm9以下のもの1ζ大休に於て口腔内1こ隔て変色せすと云ぶべ

きであらう．

　勿論口腔衛生の見地からしても腐蝕滅量は1m9／cm2以下である事は望ましV・事である．

　次に又比較瞼討の認めに銀アマルガム合金の腐蝕滅量を示せば第9表の如きものである・

　　　　　　　　　　　第9　丁銀アマルガム合金の丁丁試瞼成績

－’

ﾗ終〉
　1
　2
　3
’　4

1％食盤溶液
　（lng／cm2）

0．0596　盤イヒフk

素溶液（mg／cm2）

十〇．52

十〇．28

十〇．92

－i－0．57

一i・0．07

－0．44

－0．34

．十〇．52

1％乳酸溶液
　（mg！cm2）

一2．37

－2．14

－3．25

－1．39

（Ll硫化シーダ溶
液（mg／cm2）

一2．73

－0．57

－0．29

－0．32

　銀アマルガム用合金はその組成は銀65％以上，銅6％以下亜鉛2％以下，錫勝％以上

よりなる合金の粉末状細片であって之を製評者の指示に從ひ水銀にて練和し試験片を作製し腐

蝕試験を施行したものである．

　本合金は硫化により変色し・1％鰍酸溶液に対する腐蝕滅＝；β：は2m9／cm2を超えるもの多

く，その腐蝕試験成績は黄金色銅合金以下である・がしかし更に白色鋳造用呂ツケルー銅一亜

鉛（或は錫）合金の多くのものは銀アマルガム合金よりも劣る．

　即ち衛生上の見地よりして此等諸合金の腐蝕試瞼成績を以て瞼討ナるに，鉄主体の18．8鋼

ニツケルークロム合金等は共の他のものよりも概して優秀である．しかし各誌の合金中にも良

いものもあり比較的劣るものもある故に漠然と何々系の合金は善し或は悪しと推断する事無く

夫々試験の上孕の成績如何によって判断すべきであり，又此等の試験成績を参考の上で歯科医

師は二等合金の使用範囲及量を誤まらなV・様注意すべきである．

　次に機械的性質は殆んど問題となるべきもの無V・が，既に本報第59號（昭和十七年三月）

に記載せる如く抗張力50k9／mm2を超えす，仲三度15％以上のものは板用としての侵用に

適し，抗張力60kg／mm2以上，仲張度15％以上のものは鈎用としての使用に適すものであ
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る．

　而して：米國世1科医師会脱格第7號，歯科用金合金線説格によれば袖綴及矯正用金合金線に

対して機械的性質は，櫨中冷却即ち此の場合硬化せる場合，抗張力105・5kg／mm2以上，降伏

描87．9kg／mln2以上，仲張度4％以上但し仲張度は急冷即ち此の場合軟化せる場合15％以

上なる事を要求してみる，但し此の脱格は金合金に就ての規格である．

　しかし當所に於て試験せる：上記の合金線は何れも金合金では無く熱虞理によ為硬化は望み侭

す，加工のまΣの機械的性質をそのまΣ利用するものであり，之が鳥めには銀著共他による加

熱により機械的性質の著しく低下しなV・事が望ましい．か瓦る那柄からして此等の合金線を使

用する場合は田來碍れば銀著後に共の後の万到曲等の帽科披工操作を加ふべきである・

　　　　　　　　　　　　　　　　　（昭和24年6JJ）

’

＼



　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ユ17

　　　　　　　　　中毒小i滝野の生物學的研究（第2報）

　　　　　　　　二二　眉山　堕勝　　　技官　山　木　昌　木

　　　　　　　Biological　Studies　cn　the　Poisonous　Wheat　Flour（2）

　　　　　　　　Shigekatsu　HIRAYAMA　and　Masaki　YAMAMpTo

　　　　　　　　　　　　　　　　　緒　　　　言

　曜和21年8月より10月に亘って，東京都内に：畿生した小三二の二二中毒の原因に：就て

は；培養の結果に依るも，細菌の存左を認めす，アトロピン或はコリン中毒とかV；われたが判

　　　　　　の
然としなかった・筆者等は中毒小i麦粉，同玄麦，製粉の二二來たi麩等からFzむsα丁秘鵬鴎菌を分

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
離し，その形態，培養上の性質，動物試二等を調査した・本報告に於ては，これらF粥αγ伽血

腸菌の小麦穗に対する病原性に就て行った実験結果を述べる・尚実験を援助された湯川良夫．

廣田修一爾氏，藤本京子，大坂他蒙子，古藤カヨ三女史に感謝する．

　　　　　　　　　　　　　　實験材料及び方法

　　供試菌は次の如くである．

F1，　F2

F4，　F12，　F13

F7，　F8，　Fg

F1エ

GM5，　GMδ

S2，　S主

rY1

無消毒玄麦から分離

表面泊毒を行つだ玄麦から分離

製粉時破檸した玄麦から分離

麩力》ら：分冑鑑

中野6丁目町会配給の中毒小麦粉から分離

杉並区天沼1こ口町会配給の中毒小麦粉から分離

和歌山縣日高郡矢田村産小変穗より．分離

　Waksman培地に上記の菌を植付け，280Cに14～20日間培養したものより滅菌蒸溜水で

分生胞子：懸濁液を作り，滅菌ガーゼで濾過，之を注射器又は霧吹で開花期前後の小i麦穗に接種

を行った．樹注射器で接毬したものは分生胞子懸濁液を1滴宛頴の内部に滴下し，紙袋で覆

った・

　　　　　　　　　　　　　　實　　験　　結　　果

　〔昭和22年〕　5月14口霧吹で圃場に育威した小麦に接種試験を行V・，7月赤四病の病

徴を示したものを調査したが，第1表のような結果を得た．

・病原性の比較的彊かつたのはF4，　F6　F7，　Fg，　F11，　Fエ2　Y1，　GM6等であった・

　〔昭和23年〕　5月8日、及び18ロ，泣射器で，鉢植した小亥及び開花中又は乳熟期の小
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第1表・中竃小麦共他より分離した1勉sα7翻η1腸菌のノ1・褻穂に対する病原性

1・・1・・1・・1・・1・・1・・iFltlF121・・1・M・1・輪LS・

嫌嫌睡面隠騒
楠昼　　　穿丙　　　 卒　　　0．25　　0．45　　0．52　　0・33

　　　　　　　1

2089

　2
0．10

2123

　17

0．80

2641

　9
0．34

2474

　25

1．01

2087

　10

0。48

2484

　1
0．04

3104

　7
0．23

1105

　0

　0

穗に接種を行い，5月11日には圃場に懸濁液を霧吹で撒布した・

　前者は7，140後に調査を行ったが，何れのものも，小麦の穗に対して病原性をイ∫するが，

特に箸しい病徴を示したものはF6，　F12，　F13，　GM5，　GMc，で，　F7，　Fs，　Fg，も可成り明　辱

らかな病徴を呈するが，F」，　F2，　Fヨ，　S2，　S4，は，あまりはっきりした病徴を示さなV・．　FI2と

F13，とは四川類似の病徴を：示し，内外頴の岡辺が赤色～赤褐色を呈するが，　FBの方が，病原

11生は強いようであった．GM5，　GM6は類似の病微を示す．内外穎の周辺は赤褐色を帯びるが

F12，　F15，程はつきbしなV・．又1411後には継肉色の分二1三胞チを三川する・

　圃場に撒布接種を行ったものも略六同様の結果を得たカ：，注射器で接種したもの程判然と病

徴はあらわれなかった・術槻察の夕蝉1間を通じて，子嚢殻の形威は認められなかった．

　圃場で接種を術つたものを，脱穀調製し，表面泊毒を行い，内部に世理三ずる菌の分離を行っ

たが，その結果は次表の如くである．　　　　　　　　　」

　　　　第2表抽‘sα薇｛ηz勝菌の接毛脚行った小麦玄汝の内部より分離した菌類

1

回

第

2

回

’造1・・．1｝鵡・酬・墜．固ド1・！・・31・M・．1・・1旦囲・判・・

分離菌絡数　　3　　8

1㌦εαr‘u漉23
〆1〃6〃〃，ゴ〃　　1　　0

」蔓　　他　　0　　5

分離菌二日　12　　5
1ヒ’しに・ω・池η・ 52
。Wご。，・πα，・‘α　　　0　　　1

共　　仙　　7　2

10

T

42 82 h3
P3

16
奄R

22 32 43 64 14

X

11

S

0 5 2 211　i　　I12 0 0 0 ・2 2 3

1 0 0 41　」 9 0 1 1 0 3 4

5 9 5 61　1 7 3 1｛ 3 7 3 8 0

1 4 3 2　i
@1

4 1 1 1 5 1 3 0

0 1 2 0 0 0 0 0 2 0 0 0

4 4 0 4　1 3 2 o｛ 2 0 2 5 0
1

　〔昭和21年〕翌年もll、…年とIld様，小俗骨に5月2，4Li注射器で，又5月9，111』霧

吹で圃場に撒布接種を石つた．

　何れのものも，5月12　11迄は変化を認めなかったが，5月13，14と降雨が凹き，5月

17Uには注射器で接種：を行ったものは病徴を表わした．その調査結果は第3表の通りである
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第3表　中毒外麦共他より分離した1勉sαγづ？伽属菌の小麦穗に対する病原性

5

月

17

日

調

査

F1殆ど攣化がたいが小穂の所々淡赤色に攣じた部分がある．

F2殆ど塑化がないが小穂の所々自色菌綜が表面にみられる．

瓦殆ど攣化がないが，小穂の所々内外頴の周縁部淡赤褐色に塗ず．

F6殆ど攣化がないが，小穂の所々内外頴の邊縁極ぐ僅か饗色．

F7同　　　上

F8同　　　上

Fg内外穎の邊縁より薄く綿毛状で淡鮭肉色の二二をみる．

F11相當明らかな二二を認める。頴の内部赤色に攣ずる．内外頴の縁三部鮭肉色の菌締

　　が憂延し，同色の分生胞子も見受けられる．

F12相欝i醤しい病微を呈す’る．白色～鮭肉色の二二が頴の表面を覆い，小穗の中央部褐

　　色に饗じ，所々から鮭肉色の分生胞子を露出する．

F13相富著しい病徴を呈する．小穗の所々褐回し鮭肉色の胞子を露出する．

GM5大した墾化を認めないが，内外頴の邊縁部若干赤色に攣ずる．

GM6同　　　上

S2殆ど訓化をみない．

34同　　　上

Y1同　　　上

5

月

24

日

調

査

F1頴の膜を通じて内部が石竹色を呈するものがある。

F2殆ど病徴を表わさないが所々頴の内部が石竹色を呈する．

F4殆ど病徴を表わさないが所々内外頴の周縁部淡赤芭に愛ずる．

F6所々鮭肉色の分生胞子を露出頴の攣色をあまり見受けられない．

F7所々より鮭肉色の分生胞子を露出，穎の攣色はあまり見受けられない．

F8所々穎が石竹色に二色・

Fg所々から鮭肉色の分生胞子を露出．

F11相當著しい二三を呈する．内外穎の邊縁褐色に攣じ鮭肉色～赤色の分生胞子を露出

F12最もi著し、・病徴を示す．持上した穎の大部分黄褐色に饗じ表面に鮭肉色の分生胞子

　　を露出する．

F13　F】2と殆ど同じ病徴であるが，　F12よりも輕微である．

GM5穎の所々澄赤色に攣ずるが，そ才しほど到然としない．’

GM6内外穎の邊縁部褐色に攣じ所々から白色～鮭肉色の分生胞子を露出する．

S2所々黄褐色に攣色，分生胞子の形成はわからなV・　　　　’

S4殆ど病徴を示：さないが，一ニケ所淡褐色に墜じた部分がある．

Y1穎の所々概赤色に攣ずる．

5
月
31
日

調
査

F1穎の配色は認められないが，所々鮭肉色の分生胞子を露出する．

F2同　　　上
F4穎の攣〔皇は認められないが，所々幣赤色の分生胞子を露出する．

F6穎の先端部に鮭肉色の分生胞子を露出・

F1穎の先端部に珊赤白色の分生胞子を露出．
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5

月

31

日

調

査

F8病倣は，さほど著明ではないが，穎の先端部に白色～幣状白色の分生胞子を露出す

　　るが，所々穎の褐饗がある．

Fg所々鮭肉色の分生胞子を露出する．

F11内外穎の周隊，褐色に鑓じ，この部分に鮭肉色の分生胞了・を露出する．

F13穎の愛別著しく鮭肉色の分生胞子を露出する．

F13同　　　上

GM5鮭肉色の分生胞予を露出するが，穎の饗色はさほど判然としない．

GM6内外穎の周邊部に墾色があり，鮭肉色の分生胞子を露出する．　　．

S2穎は黄褐色に攣じ特に内外穎の剥取部に於て著しい．

S4内外穎の局操部黄褐色に饗じたものが若干あるが，胞子の露出は認められない．

Y1穎の所た概赤ムに攣ずる．

　　　　　　　　標準区は最後迄変化が認められなかった．

　荷懸場に霧吹で撒布接種したものは，5月24ロF12，　F13に穎の赤禍色に変じたものが若

　干認められた．

　又画趣の全期間を通じて，何れのものにも子歯応の形成は認められなかった．

　以上の実写結某より見るときは，F12，　F1、㌃，は最も病原性が張く，病徴も　G伽α・副αε儲一

　∂ε7zθ漉による赤｛数病のそれに類似する・次いでGM5，　GM6，次にF11，　S2の順序でF7，

　F8，　Fg等は比較的弱V・病原性を示すが，　Fユ，　F2，　E，三等は，殆ど病原性はなV・もののよ

　うである．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　考　　　　察
　　　　　　．　　　　　　　　　　　　　　、　　　　　　　　　　　　　　　’

　F12，　F13はその培養既ヒの性質が，σぜ∂∂oγcZ臨＆著zの’πc痂に類似していたのであるが，今

回の接種愈愈の結果もその病徴が，（｝・Sα舶ぬ。痂の場合に酷似する．GM5，　GM6もかなり

強い病原性を示すが・F12・F1窪とは企く異つ牟病徴である・F11・S2も病徴を示したが・F1，

F，，F、∫S、箏は殆ど揃1触よなV・もののようである．逸見・瀬戸・1也鵬によると’ i2），稻

馬鹿苗病菌，赤微病菌（αρ∂θ7θ〃α5σ2‘伽。だ∫（MONT．）SAcc．）は爾菌共に稻橡に病原性を

示すが，共の被害糧は必ずしも赤面病状を示さなV・という・華者鮒｛は赤1敬病癖を示したものも

又之を明瞭に示さなV・ものも施Sα擁㈲占菌を接種した小麦の玄麦からが‘｛sαγ翻〃乙衝を再分

　　　　　　　　　　　　　　　　　の
離する事が出來た．逸見・瀬戸・池ハ…によると，稔実外覗共に異常のない玄米組織中からも

F郡αγ謡ηL菌を容易にう｝離し得るとV・う．

　以上の結果より．中毒小麦から分離された”粥α抽㈱菌と赤微フ丙とは関聯性があるといっ

ても過言ではなV・ように思われる．

　　　　　　　　　　　　　　　　　摘　　　　要　　　　　　　　　　　．

本報告に於ては，中毒小亭粉，同玄i覧製粉の際出子た麩等から分離したF㏄sα幅2一十菌
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の小褻穗に対する病原性に関する試瞼結果に就て述べた．これらのP囎αγ伽篇属菌は何れも

小萎穗に対し・病原性を有する事が明、らかとなった・F12，　FI3・＞GM5・GM6・F11・S2＞F7

．F8，　Fg＞F1，　F2，　F4，亀の順序で病徴をあらわし，ことにF12，　F13の病徴は　（｝’δ加γθZZα

＆晦麗π（漉による赤微病のそれに酷似する・又病徴を判然と示さないものも，その内部には

やはりF粥α恒％祝属菌が潜在する．（昭和24年6月10日）

　　　　　　　　　　　　　　引　　用　　文　　獄

（1）　尋山：重勝・山本昌木：中毒小萎粉の生物学的研究（第1報），衛生試験所i彙報　第66

　　　・號　：85～98，　1948．

（2）逸見武雄・瀬戸房太郎・池屋窺吉：稻馬鹿苗病の研究第2報，1稻開花期に於ける馬鹿

　　　苗病及び赤微病の感染に就て，植物病害研究，第1輯；99～108，1936・

（3）　山田康：中野穀粉集團中毒に就て，綜合医学3（19）：587～588，1946．

●
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ピリヂン及びヒノリンのγ一置換禮の

　　　　　　合成に關する研究

　　　　　　　　聖訓板井孝信

Studies　on　the　Syntheses　ofγ・substituted　Pyridine　and　Quinoline

　　　　　　　　　　　Takanobu　Itai

　　　　　　　　　　　　　　　　目　　　　次

緒　言

出1章　Pyridin・及びChinolin・N・oxydのγ・位ニトロi基のイオン反応　補遺

第2牽4－Nitropyridin・N・oxyd及び4－Nitrcchinolin・N－oxydに対する酸ハログ昌ド

　　　　の反応

第3章　4・Chlorpyridin・N・oxydの交換分解

第4牽　4・Chlorchinolin・N－oxydの交換分解

第5輩　Pyridin・，　Chinoli1㍗N・oxydの㍗位・OR，一〇φ，・Sφ基の活性

第6章　γ・位ArylsulfCn誘導；髄の合成　　　　　　　　　　．

結　論

　　　　　　　　　　　　　　　　　緒　　　　言

　1943年落合教投及び共労力者は　Pyridin－N－oxyd　を昌ト・化すると極めて灯牧量で

　　　　　　　　　　　　1）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2）　　　　　　，
4Nitropyridin－Noxydを生じ，且2－Nitropyridin　を副生する事を獲見された．之は直ちに

　　　　　　　　　　　　　の
Chinolin－N－oxydにも適用されて，之勿極めて好成績で4丹itrochinolin・N－oxydを主反応成績

体として得て居る一．此γ一位のNitro基は其後の研究から極めて反応性に富み他の基に誘導し得

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
る許りでなく置換し得る事が明らかにされた．即ち還元されてはAmino基となり，之は更に

　　　　　　　　　　め
種々の基に変化されるし，又Natriumalkoholat，　Natriumphelloiat，　Amin等；を反応させ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のわ
ればγ・位にAlkoxy一，　Phenoxy・，．Ami11基の入ったものが得られる．又4・Nitrochinolin・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
N・oxydに於てもNatriumalkohola　tと反応させてγ・Alkoxy・体を得て居る．

　著者は落合教授御指導D下に此ニトロ墓のイオン反応，酸ハロゲニドに対する反応を吟味し

共結果得られたγ一置換…　グン化合体，Alkoxy一，　Phenoxy・，　Thi6phenoxy一体のγ・位置

換基の活性を吟味するに何れも活性に富み他の基と交換し得る事を明らかにし，ピリヂン及び

ヒノリン核のγ一位に各種の置換基を灘入する合成路を開拓する事に成功した．之等の方法は

医藥品の合成ヒ利用債値を有するので共第一着手として10種のγ・置換ズルフォン化合体を比

較的容易に合成した・之等の化学療法剤としての試験結果は別途磯表の豫定である．以下6章

に分って之等の実験結果を記述する．



124 ビリヂソ及びヒノリソのγ一置換盟の合成に關する研究

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
　　　第1章Py・idi啄びChi・qliルN一二¢Qγ一位ニト・．二二．4オン反騰腿：

　　　　　　．、）　　　　　　　　ン、
　落合，堅田は4咽itropyridin・N－ox担とNatriumalkoholat・Phenolat・Aminの交換分

解を吟味し前2者に於ては灯高高を以てγ・Alkbxy・，γ・1⊃hellcxy・休を符て居り・へmi11に

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　7）
於ても僅か乍ら交換の起る事を認めた・又堅田は更に種六のAll｛oholat・PllePlola些1ζ：就て反

応を吟味して居る．
　　　　　　　　　　　3）　　　　　　　　　　　　　　’　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・
　一方，落合，石川，撫は　4・Nitrochinolin・N・oxydとNatrium－athylat　の反応を行い

4－Aethoxychillolin・N・oxyd　を得て其めニトロ基の位置を完めて居る．著者はそれに引続き

4・Nitropyridin－N・oxyd　と　Natriumthiophenolat，　Amin（Mcrpholi11）との反応，及び

4－NitrGchinolin－Nめxyd．とNatriumpllenolat，　Natritmトthiophenolat及びAmi11とめ反

応を吟味した．

　4・Nitropyridin・N・oxydを熔融ρ一TlliccresQh11　Natriumtlliqcresolatと水浴温度で反応さ

塩　　．i曇

7． oi1く写参‡』．．
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●

＊’ 氓Q溜分共同じpikratを輿える．蔚者は反｛笹ミ中脱酸素を起したもので後者1蝋嘔蒸溜中200。

　附近（浴）にカ1熱された爲腕酸素を起したものと思われる．、
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．せると亜禰酸ソーダを析出してγ・（かThiccresy1・）pyridin－N・oxydを約65％の牧得・i挙で得る・

　AminとしてMorpholinを：取り150，にカn熱するとγ・Morpholillopyridin・Noxyd三を生す

る．然し副反応多くPikratとして証明し得たのみである．　　’　　　　　　　　　、’

　4－Nitrochinolin・N－oxydを：P五1enol中Natriu：nphenolatと水浴に加温すると4・：Phello茎y6

chinolin・N－oxyd’ �ｶするが，此反応を無罪酒精中に行うど更に容易に反応が進行する乙’然

し後者の場合は4・Phenoxy体呂0：7％の外に4・Aethoxy体を14．’8％傍生した．

　同様Thiopheno1中Natriumthiophenolatを作用させると極めて徐丸に反応して4－Thio－

phenoxy・休を生する．牧得率約50％，副産物と「して4・Thibphenoxy6hinolin力弐』Pikra亡と・

として］吹出された．此際酒精溶液中に反応を行うと　4・Thiophenoxychinolin・N－oxyd’めみ

90．8％の得量で生じAethoxy休は少しも得られなかった．　　　　1　　』　∵『’：，

　Morpholinとは150～160。で反応して62％の牧率で4－Morpholinochinolihを得る＝

　以上Pyridin一三はCllinolin－N・oxydとも4・位（づ二‘トロ基はAlkoxy，　Aryloxy，’Arylthio

及び．Amin基と置換可能であるがP頭din系に於てはAminと反応し難く副反応を起すに

反しChinolin系に点ては円滑に反応を起す差異が認あられる．　　　　　　　　：

　次に上記の反応により得られたγ・置換休の性質を前回に一括した．

　　　第『2i章・4・Nitro画γidin・N－oxyd及び4NitrbchinoliルN欲yd辺こ封ずる

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のの
　　　　　　　　　　　　　　酸ノ・ロゲニドの反慮

　‘4－Nitropyridin－N－oxydを酸塩化燐と70・に加温すれば亜砧酸ガスを爽生して約70％の

牧率で4－Chlorpyridin・Noxydを1尋る．下品｝ま無色鱗片晶（A．cet6n），無色三下（酷エス）Fp

170’（獲泡）である・更i・反応條fl・鰯めて100・10時間，又は’17唾蘭加温福と4Ch1・r－

pyridin・N－oxydの牧野は夫々64％又は22％に滅退し2，4・Dichlorpyridin（Kp2376んケ80）

を約20～5％二の工率で得る．之はNa‡rium説hylatと封着‘「戸に加熱して1）iathoxypyfidin

を与える事により証明した・此外に回状品（メタノール）Fp　2310を得た．　Beilstein友応賜

性，＿塩化鉄で呈色しないでC39．2％，　H　1．7％，　N　10．3％を与え接鯛還元で脱ハロゲンす

るが判然とした物質を捉み得なかった．4－Nitropyridin－N－oxyd　109より0．層19位なので之以

上精査しなかった．懸

　上記の反応に於七酸塩門下の代りにAcetylchlorid　を用うれば「90％‘の牧量で4・Cblor

pyridin－N－oxydを生成し，且殆ど精製を要し『 ﾈV・純度を有する酷さも最：好適な合門門である．

仁川維・65，70に於て剛者はFp　74．50の針晶を得て之を4．4ノ・D1chlordipyridylather（2，2’）のよ

　　うな物質ではないかと推定したが其後の吟昧で駄物は捕捉出來なかった．

輝比Fp　2310の塊状晶は4Nitropyridin・N・oxyd製造の際2・NitroPyridinの外に副罪するFp⊆3Q
　　の騨化鐡に呈色する物質Clo　II8　N203（落合：門門の研究第’2’集4頁）に何か関門あるように

　　思われる．
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此際もBeilstei11反応を示す汕，塩化第二鉄で呈色する針品を捉えたが鹸り少V・爲精査しな

かった．

　同様の反応を4・Nitrochinolin・N・oxydに行つとPyridi11に於けるより活性大で既に冷時

　　　　　　　　　　　　の
に反応する事が認められる．

　：先づ4・Nitrochinolin・N・oxydと酸塩化燐はσ〕附近で反応し主として4・Chlorchinolill・N・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ユユ　　　　　　　　　　　　　　　　ユユ　
oxydを生するが此内に2・4・Dichlorchinolinと4・Chlorcarbostyrilを高lj生する・4・Chlor・

chinolin・N・oxydは黄色針晶（Aceton）Fp　1280で4・Aminochillolin－N・oxydのSandmey・
　　　5）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●　’

er反応によって欝たものと況融して降下がなかった・又4・Chlorcarbostyri1は接燭還元によ

り2・Carbostyriiを得る事により確めた．反応温度ゐ上昇により4・CIUorchinolinNoxydの

満開が減退し，2，4・Dihlorchinolinの得量が培大するし反応時聞を長くすると4－Chlor・carbos－

tyri1を多く生成する．骨

　五塩｛ヒ燐，Surfurylchloridの併用も2，4－Dichlorchinolinを多く生成する許りであった．

　Surfurylchlorid中には4・Nitrochinolin・N・oxydは難溶であるが少し加温すると反応して

大部分．2，4・Dichlorcllinolinとなり極少量の4－Chlorchinolin・N－oxyd及び4・Chlorcarbosty

ri1が得られ，る・

　Benzoylchlorid　とはOoで反応して主反応物として4・Chlor・carbostyri1カ＝碍られ少五1：の

4・Oxychinolin・N・oxydが1竪られた・回外極少量の芳香汕を拠たが精査しなかった．

　Acetylchloridとは即時既に激しく反応して約83％の牧率で4・Chlorchinoli11・N・oxydを・

生威し副産物の生威を認めなV・・之も製法として優秀である．

　四塩化錫とは煮沸しても細工反応しなかった．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
　之を要するに4・Nitrochillolin・N・oxydと酸塩化物との反応は4・Nitropyridi11・N・oxydに

於けると原則的に同様に進行するが前屈畠は著しく反応性大で低温で反応が進行する事及び

Carbostyrilに1〔專位する傾向大なる黙を異にする・　　　　　　　　　●

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
　　　　　　　　　　第3章4・Chlorpyridin・N・oxydの交換分解

　4・位のクロル墓はPyridh1核のγ・位にあり監守窒素はNoxydの形成により之に大なる

極性効果を及ぼすと考えられるので4・Chlorpyridi11に於ける以上に活性に富む事が推矧1～臨

み此推定の下にNatriumathylatを作用せ’しめ允所容易に4・Aethoxypyridi11－N・oxydを

生じたので此推定は確められ且Saurec1110ridをNitropyridi11・N・oxydに反応させた時のク・

ル墓の位置も確定されたわけである．

註＊藥維．65，70に於て2℃hlor・4・nitrochinollnらしV・ものを捉えたと報缶したが共後瓢三の

　　実瞼に拘らず該當する物質を生成しなかった．

●
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　此ようにクロノセ基が活性を呈するので先づAmin類との反応を吟味した・Diathylaminと

門口の條「Fで作用させると1350位で反応を起して4・Di灘hylaminopyiridn・N・oxydが得ら

れる．燭媒としでKupfe　rbronzを用V・て加熱するとN・oxydが還元される・’

　　　　　　～

げ留一《新
　　　　　　　　　　　　占

　　　6鮎　　’
　　　　　　x亀

ぐ

隻《艦ビ

ゆ

．俘夢
　C£

・φ」蛾

S、φ

◎
占

轟Q
占

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　／s＼

　　　　　　　　　　一」一◎．◎
　　　　　　　　占　　　　　　　　．も　1

　又AminとしてMorpholinを用うると4－Morpholinopyridin－N－oxydを生成し牧李約53

％である．之は塩酸性でパラヂウム活性炭鯛媒で接燭還元すると4－Morpholinopyridinが1尋

られる・之等Amin類との交換分解は4・・Nitropyridin・N－qxydの場合に比べて著しく円滑

に進行するのでγ・アミノ置換休の合成には好適である．

塩 基

塩

N！C・H・

　1＼C2H5

ノ＼
l　l
＼／
N

　↓

　0

HCI一塩＝針晶
Fp　184～60

　N／C2H5
　1＼C2H5

（

Pikrat：鱗片晶
Fp　169～70．50．

ド〈＝〉・

（
￥
　0

柱　　　　晶
Fp　74～80

Pikrat＝裂目
Fp　168～99

　N／一　　　　〉・
　1＼一
／、
ll　l

＼ノ
　N

板　　　晶
Fp　　101～40

Pikrat：鱗片晶
　Fp　186～70

　次にThiocreso1中Natriumthiocresolatをf副用さ章ると4・（ρ一Thiocresy1・）pyridin・

N・oxydを生成するが同じ反応を無水酒精中に行えば逼かに円滑に進行し牧率も向上する・此
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故にかNitrothiopheno1，2・Mercapto－4，6・dimethylpyrimidi！1，2－Mercapto・4－methylthiazo1，

多Merca⇔to・4，5・dimethylimidazolとも同様反応させて夫々対応するSulfidを得た・
，

塩　　基

Pikrat

塩　　基

Pikrat

　／S＼
／、　／、
・11　口I　l
＼．

^＼ノ
　N　　l
　↓　　CH3
　0

鱗　片　品

Fp　80～820

針　　　晶

FP　Ca，1420

　／S＼
／、　／、

　↓CH3　　CH3
　0

長　針　品

FP　Ca．840

板

Fpユ910

晶

　／S＼
／、／、
H　lll　l
＼ノ　＼ノ
N　　　l

　↓・　NO2
0

焔色六角板晶

Fp　154～50

長　針　凸

Fp　161～41，

　／S＼
／、ノ’＼

ll　lN　S
＼ノ1＿！

三二

汕

針　　　晶

Fp　161ん20

　／S＼

／、／、

1））
N　　N

　↓　　↓

0　　0

柱　　　品

Fp　232～3｛D

　／S＼
／、ノ＼
　　lN　NHk
　／l　l
l薫；「丁

令　　　　品

正5p　ca．19〔yj

　p∬1ρ・Nitrothiopheno1を反応させる時爾者1モル宛をナトリウムを用V・すに沸騰かく浴qユに

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の反応させれば容易にρ・Nitrophellyl・pyridy1（4）一sulfid－N・oxydを得るが，過剰の♪Nitro－

thigphenol；及びナトリウムを用いて反応した時は　ρ，ρ’・Dillitro－diphenylsulfidとρ・Nitro

ph6ny｝Pシridy1　（4）一sulfid・N・oxyd　と4，4’，・Dipyridylsulfi（1・N・Nノ・dioxydを得・た．念の鳥

4－NitroPhgnyl－pyridy1（4）一sulfid－N・oxydを無水酒精中1molのNatriumalkoholatと

水浴中に加温して見た．加温後間もなく深赤色に溶解し♪・Nitrothiophe11G1の生成を思わせ

る．之よりρ・Nitrothiopllellol，4・Aethoxy－pyridin・N－oxyd，ρ・Nitrophelleto1を取lllした・

殊にρ・Nitro－thiopheno1の量が多い．又之等の分離【114・Me　rcaptopyridi11－N・oxydのあるぺ

窪部分を塩酸性で加温した時明かに硫化水素の獲生を認めた．此丁丁に於て　ρ・Nitrotlliop11一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ラ　コ
eno1のρ，ρ’・Dinitrcdiphellylsulfidへの移行が示されていな～ρがZincke　u・Lellhardtの

報借の事実よりしても此反応の生起を認めてよいように思、う．

’油物で厭よ曙内記Nk・1・・1・t即下・r於ける反応に陽モして1焼づ生成する4・Nit・・
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pheny1・4・pyridylsulfid・N・oxydが過剰のNatriunlalkoholatによリニ次的に分解した事確実

である．

次にThi噸m・t・ffと4Cl・1・・py・i聯N・・xydを作用させると，1・mol宛の附加休が｛回

れる．

　此附加休を水に溶解して冷時又は三時に10％苛性ソーダを滴回して分解すると4・Mercapto－

pyridin・N－oxydのナトリウム塩を殆ど定量的に得る・之は塩化第二鉄で赤く呈色しNitropr－

ussidnatriur4セ1よ呈色しない．此塩を酸で中和すると旧離塩基が得られるが加温すると硫化

水素を放って4，4，’一Dipyridylsulfid－N，N！一dioxydへ移行する．

　附加休をアンモニア水で温時に分解すると4，4’一Dipyτidy1・sulfid・N，　N’一dioxydのみを生成

する．

　4・Mercaptopyridin－N・oxydが不安定でSulfidに移行する傾向大なる事は次の4－Chlor－

pyridin・N・oxydとNaSHの反応に於ても認められた．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　SH　　　　　　　　　　S

㌣ズぐ£
（）一1＞

Σ占

混晶P167Fa
　　　馬　　　　　　　．

HCl

／

＼
＼

　1

／、　　　→
1［　1

＼ノ　　　←
N

　↓

　0
↓　黄色針晶，

　／S＼
／、　／、
il　IH　l
＼／　＼／

　N　　N
　↓　　↓

　0　　0

　　　　1
　　　／＼
　　　H　H
　　　＼／
　　　　N
　　　　l
　　　　OH
Fp　1420（濃泡）

柱晶．Fp　228～300

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　へ
　即ちMethano1溶液中に4・Ch1Grpyridin－N－oxydとNatrium－hydrosulfidを力臓温すると

4，4－Dipyridylsulfid－N，　N’・dioxydが得られ，る．此反応は上述のように先づ4・Mercaptopyri－

din・N－oxydを生じ此2分子より硫化水素を放ってSulfidに移行せ．る事が「男らかである．

　　　　　　　　　第4章4Chl。，chl。。1盛q。ydの交換分野

　第三章に述べたような事をα1inolin系に行って見た・此庭に於ても4・位のク・ル基は活

ll生である．

　Amin．としてMorpholin，・Piperidinを選び4・Chlorchinolin－N・oxydと加熱すると．各4一

位に入った物質を生成する．何れも回歴蒸溜で精製すると脱酸素を起して4－Morpholino一又

4－Piperidincchinolinヵヌ得られた．　　　　　　’　　　　、　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　“

　4Morbholincchinolinをパラヂウム炭で接写二元すると4・Morpholinotetrahydrochinolin

になる．．
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　　　　　　　　　　0
　　　漁

　　　　繁・

　　　　　　　　　　1．．（礁二（⑭

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ゆ
　次にNatriumphenolatをPheno1溶液中に4・Chlorchinolin－N・oxyd　と反応させると

4・Phenoxychiholin・N－oxydを生じ無水酒精中に行えば絢円滑に進行する・此際は4・Phenoxy

体60．5％の外に4・Aethoxychinolin・N－oxydを38・1％得てみる・　　　　　　．

　斯くして得た4・Phenoxychinolin・Noxydを一斗還元すると4・Pllenoxytetrahydrochinolin

に還元される．4・Phenoxychinolinは第5章に述べるようにPheng1中に4・1）helloxychilloli11

－N－oxydを200りに加熱した時に得られて居る・

　1司様NatriumthioPhenolatをThiophello1　中に反∫芯させると　4・ThioPhelloxychilloli11・N

・oxydの外ThioPhenolにより還元されたN・oxydを：失ったものが得られる・蒲し無水轡1！丘
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を溶媒とすると全然副産物は得られない．

璽　　基

Pikrat

　　O・φ
　　　1
、／＼／、
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針　　　晶
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14＋Hl
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　　・油‘
K：p6　i75～850（浴）

針　　　晶
Fp　142～30

　此外MercaPto化合物としてρ一Nltrothiophello1，4・Mercapto－chinolin－N－oxyd，2・Mer－

capto・4，6－dimethylpyrimdi11，2・Mercapto・4・metllyltlliazol，2－Mercapt（＞4，5・dimethy

lmidazol，と反応させて夫欧の4・置i換Sulfid類を得た．
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　Thiohalnstoffとは1分子宛の附加体，　Zp　165．50の微黄色柱晶を生する．之を水に溶解

して冷時にアンモニア水又は苛性ソーダで分解すると赤澄色結晶である4・Merca⇒tochinolin

－N・oxyd（耳P　140～140・5。）を析出する．之ぼ塩化第二鉄で赤色．　Nitroprussidnatriumでは：

徐々に赤しを呈する．此際副産物は全然なV・．

　4－Mercaptochinolin・N－oxydを事事化水素で酸化するとFp　177～80（登泡）のDisulfid

を得る・丁丁は再結晶しようとしCBenzo1と加温すると菊花状結晶となり4，4ノーDichinolyl・
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sulfid。N，　N’一diOxyd　に変る．

　4・Me　rcaptochinolin・N・oxydのナトリウム塩を加温しても変化はないが灘離塩非の溶液を

加温すると盛んに硫化水素を畿生して4，4’一Dlchinolylsulfid・N，N’・dioxydに移行する．

　Thiollarnstoff　附加体：をアンモ昌ア水，∫某は苛性ソーダで温時分解すれば前と異り　4，4’一

Dichillolylsulfid・N，N・dioxyd許り生成する．’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のの　の
　　　第5章ρyrdin・，　Chinolin・N－oxydのγ・位の一〇R，・0φ，・S・φの活性

　Acridinの9一位に於ける・OR，・Oφ，一Sφがイオン反応に活性を呈し畳々工業上の置換

合成反応に用v・られるのに倣ってPyridin・，　Chilloli11・Noxydの此等の基に対してAmin

との交換分解を吟味し併せて酸クロリドに対する・ORの活性を調べて見た．

　4・ThioPhenoxy・又は4・Phenoxypyridin・N・oxydをMorplloli11と加熱すると200。剛近

で反応を起し4・位にMorpholillo・薦を置換する．前半しでは還元を起し4・Morpholillopyri・

dinを，後者では共N・oxydを77％の牧率で得られる．

　Chinolin系に於ても大体同じような條件下に置換が起る．4・Phenoxychinolin・N・oxydと

Morpholin・で4・Morpholinochinolinを65％穿る．　Acridh1系でよく行はれるようIGI姻1に

Pheno1溶液中　Morpholin塩酸塩と力蔭ll還流しても大休同じように進む．此際4・Phenoxy－

chinolinが副産物として捉えられた・

　4・Thiophenoxychin・N・oxydとpiperidinとは同様67％の牧畜で置換する．唯4－Aeth・

oxychinoli11・N・Gxydは加熱的脱酸素が1SO。位で起り置換にN・oxyd基の極性効果が及ばざ

るためか置換が起らない・

　以上γ’Phenoxy・，．ThioPhelloxy塞がN・oxyd器の存在によって活性を呈しAminとの

交換分解を行ふ反応ばγ一アミノ置換体の合成上利用可能である．

　次に4－Aethoxy・休と酸クロリドの反応を吟味した．

　4・Aethoxypyridin・N・oxydを酸監化燐と反応させると4・昌トロ体の場合に比して非常に反

応し難V・．100。長時間の反応で2，4・Dichlorpyridin　と瓜われる汕を極少量と　2・Clllor・4－

athoxypyridinを得，多量の原料を回隣した漕

　4－Aethoxychinolin・N・oxydではPyridin系より稽起り易く2・Chlor・4－athoxychinoli11を．

約70％位得て居る．　　’

　斯くの如くγ一位のAe　thoxy基は酸クロリドには不活性でN・oxydジ甚の反応が主として

起る．

．＊藥離・65・70に薯者は此反懸を貧いDich！ordipiridy1ぎtherのようた物質を得たと報告したが共

　．後全然霧られなかった．　　　　　　　　　　　　　　・
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　第3章，、第4章でρ・Nitrothiophencl，4Mercaptochinolin－N・oxyd，2－Mercapt（M，6－dim

ethylpyrimidin，2・Mercapto－4－methylthiazo1，2Mercapto・4，5・dimethylimidazQl，等と

4・Chlor・pyridin・又はchinolin・N・oxydと反応せしめて夫汝対応するSulfidを得た．之等

を酸化してSulfcn　化合物とすれば紬菌の毅育抑制作用を現はすかの期待の下に次の柔う摩

化合物を合成して見た．

反応はラ鷹溶榊30％過三三素水を加えて三叉は幾分加温して放置した・欝P
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノSulfcn談導上中ρ・Nitrophenylsulfo11化合物は更に還元して　ρ一Aminophenylpyridyl一只
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結 論

　1．Pyridin・又はChinolin・Noxydのγ一位のNitro　2畠よ活性大でAn玄oxy1基のみなら

すAryloxy・，　Arylthio・基とも灯牧斌で1置換する事がll～回る・Aminとの交換分解も可能であ

るが得：旋不満足で殊に前者に於て著しV・．　　　　　　　　．　．　　　　　　　　　　’

　2．4・Nitropyridin・又はchinolin・N・oxydは酸ク・リドと反応し緩和な條件ではNitro墓

のみChlorと置換され，條件を弧めれば2，4・Dichlor置換体を生成する・後者は前1者に比べ

反応性大で且つ4・Chlorcarbostyrilを醇」生する傾向を示す．　Nitro蕩のChlor置換には

Acetylchloridと庵理する事が純度もよく得量も極めて良好である．

　3．Pyridin・又はChinolirトN・oxydのナ順位のクロルは活性大で．Amin，　Alkoholat，

Phenolat，　Thiophenolat，』NaSH，　Thioharpstoff等と交換分解する．之鯨の場合Chinolin

系は屡々N・oxyd塞の脱酸素化を申す’，γ一プミノ誘導休の合成は本法によるのが最もイ」利で

ある．γ一位のSH薄は不安定でSulfidに移行する傾向添大で特にPyridin系に於て著し

い．

　4．Pyridin・又はCllinolin－N・oxydのγ一位のAryloxy・又はArylthio・墓はAminと

の交換分解に活性大で灯牧量でγ一アミン置換盤を生成する．此場合にも後者は脱酸素化され

る傾向大である．

　5．以上：の反応によりPyridin・3ζはChinolin核のγ一位に一般的Amin輩，　Alkoxyl・，

基層の置換する方法が確立し，雪年置換体の合成は格段に容易になった．共一部として著者は

10種のγ一Sulfon誘導体を合成する事に｝戎功した．

　以上の研究は落合教授の絡始御懇篤な御宅媒御鞭達によって行ったもみで謹で感謝巾上げる

　同列研究に絡始温い御配慮を賜った所長近籐龍博士，一部の原料を提供された菅野三郎君，

実勢の一部を措賞された大場琢磨，井下国浩の諸君に衷心感謝の意を表する．

　又元素分析は東大藥化学数室分析係の方欧を煩わしたので御言L中上ける．
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實 験 の 部

　　γ一（ρ・Thiocresy1・）pyridn・N－oxyd：・熔融したρ・Thiccreso13・09中にナトリウム0・089

　を投入，“γ一Nitropyridin・N－oxyg　1．09を加え水浴上3時問加温後Thiocreso1を減堅で溜去

　しクロ・ホル：ムで抽出する．酒黄色板晶（Benzo1より再結晶）・Fp　80～肌

　　　試料：3．610mg，　CO28．640mg，　H201．575mg．

　　　試料：3．650〕mg，　　N20．205ccm、（13．50，768mrn）．

　　　　C12H110NS　計算値　C　66．3，　H5．1，　N6・5，

　　　　　　　　　　実験・値　　　65．3，　　4，9，　．6．8，

　　Pikrat：・黄色結晶（Aceton），．Fp　ca．142D，

　　　試料＝3．560m9，　CO26．280mg，　H201．0301ng．

　　　試料：3．49δmg，　N2　0．362ccm（1335り，768mm）．

　　　　C18H1408凡S・計算値　C48．4，　H　3．1，　N，12．6，

　　　　　　　　　　実験値　　48．1，　3．2，　12．5，．

　　γ一Morpholinopyridin」N－oxyd（γ一Nitropyridn－N－oxydとMorpholinの反応）：・．

　　　γ一Nitropyridin－N－oxyd　1．09，　Morpholin　2。09を閉管「｛1150〕3時間加熱する．赤褐．色

　汕をAceton等で再結晶しPikratとし確認．黄色針品・Fp　1681〕，γ一Chlorpyridin・N・oxydと

．Morpholinより作ったもののPikratと混融，．同一物である．牧得率は極めて悪v・・

　　4－Phenoxychinolin－Noxyd（4・Nitrochinolin－N－ox｝・dとPhenolatの反応）：一（i）4－Nit一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
・・chin・1i掛N・・xyd　5．09をナトリウムα69，　Ph…1ゐ9の温容液に加えると．種→黒髄と

　なる．水浴上1時悶加温，Pheno1を減堅で溜去しBenzo1で温浸後Benzo1を殆ど溜去し

　てAetherを加える．淡褐色結晶．　Fp　101～4。，．5．29再結晶母液を稀塩酸と振盈し減墜濃縮

　した後炭酸ソーダで電離しChloroformで抽出する．淡褐色結晶．　Fp　103」》400．79計5・99

　＿（94．2％．dTh．）．

　　之をBenzo1＋Aetherで再結晶し無色結品．　Fp　103～40．

　　　試料＝3．365mg，　CO28．615mg，　H201．595mg
　　　　　　　　　　　　　　　　　　り
　　　試料：2．947mg，　N2　0．135ccm（140，762111m）・

　　　　℃15H1102N十H20計算値C70．6，　H　5．1，　N　5．5，

　　　　　　　　　　　　　実験値’69．9，・　5．3，・・．5．5，

　　Pikrat：黄色長柱品（酒精）．Fp　151．5～3．　Oo

　　　試料；3．060mg，　CO26．080mg，、H200．8301ng，

　　　試料：3．584mg，　N2　0．330ccm（14。，767mm）
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　　　C15H1102N．C6H307N3計算：値　C　54．1，　H　3．0，　N　12．0．

　　　　　　　　　　　　　リミ≡験値　　　　　54、2，　　　　3．0，　　　　11．1．　、　　　　　　　　　　　　　’

　（ii）　ナトリウム0．129，無水酒精5．Occ’よりNatriumalkoholatを作り，之にPheno1

　0・5島4くNitrochinolin掴・oxyd　1・09を加へれば極めて徐々に白沈を析出する・、水浴上に

1時間加温後溶媒溜去．Benzo1に溶かし稀聡酸と振燃し塩酸1容液を減圧で濃縮する．白色長

針晶（Fp　222～5。）を集め茨酸ソーダで游離すると無色長針品．　Fp　100。．4・Phenoxychinolin一・

N・oxydと混融降下なし．1．09（80．7％d．　Th．）塩酸母液を減圧乾起すると微細准針品が析

出する．ビクリン酸ソーダを加へてPikratにする．黄色遠国．　Fp　163～4。，0．39（14・8％

d．Th．）．4《ethoxychinolin・N・oxyd　Pikratと混融一致．　　　　　　　　　　　　　　　’

　4・Thiophenoxychinolin・N・oxyd（4・Nitrochinolin・NoxydとThiophenolatとの反回）：r

　（i）Thiopheno15．Og，　Natrium　O．15g．よりNatriumthiophenolatを作ると固結する．

之にThioPhenol　5．09．4・NitrochinolinNoxyd　1。09を加へると極めて徐々に白沈を生す

る．水浴上に4時聞20分加温後溶媒を減圧溜記する．Ben201に溶かし10％苛性ソーダで

洗v・焼山硲｛吃燥する．之よリ淡褐色針晶，Fp　84．5～6。0．659（48・8％）を得る・精製して微

黄色針品．Fp　87～goo。

　Pikrat：黄色長針品（酒精）．　Fp　168～9。。

　　言∫㌃料　：3．200mg，　CO26．000111g，　II200．900rng．

　　　C15H110NS・C6H307N3　言『算値　C　52．1，　H2．9．

　　　　　　　　　　　　　　りこ男便f直　　　51．1，　　　3．1．

　　　　　　　P∫結品母液よりの飴ぱPikratとし黄色長針品，　Fp　203～5。．　、

　　試料：3．290mg，　CO26．430mg，’II201．160m窟．

　　Cエ51111NS・CGH307N3　計算1直．．C　54．0，　H3．0。　　　　　　　㌧　、　．、　　　　　．．・

　　　　　　　　o
　　　　　　　　　　　　りξ罵疲．1【’t　　　　．53、3，　　　　3。≦）・

　（ii）　Natrium　O．12g，無水酒精5．Occより作った瀬夜中にThiopheno10．6g，4・Nitro－

cllinolin・N・oxyd　1．Ogを加へると冷時反慮が起り白沈を析出する．水浴上に1時il肋II温海溶

媒溜去，Benzo1に溶し10％塩酸と振臆し析出する画品を濾弔し母’液は更1こ減圧濃縮して難
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，
瀞の針品を聴取する．此2つを合し茨酸ソーダで游離させる．淡黄色針品・Fp　90。・母液1ま吏

に減圧濃縮するも何も析出しなV・．

　Ben201溶液は更に10％湖・性ソーダと振盤後Bellzo1を溜即する．淡黄色針品（Acther）

Fp　90。を得る．計1．19（82．9％dTh．）．（i）より得たものと混融して同一物である．再結

晶母液は　Pikrat　とし黄色長針品　（酒精）．　Fめ　168～90，0．2g　（7．9％）．4・畠Thiophelloxy－

chi：101i11・Noxyd　Pikratと混融同一物である。以上総計gO・8％・
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4・Mgrpholhlochinolin（4Nitrochino五n・N－oxydとMorpholinの智慮）：・　　　．．

　　4・耳itrochino1垣Noxydユ．Og，　Morpholin　2？Occを封切中150～160。6時間加熱後溶媒

七去．水，炭酸ソーダを加ヘクロ・ホルムで抽出して減圧蒸溜する．

　第一溜分　Kp　o．。d45～1600，黄色漁．0．459．　Pikrat：黄色長針晶（酒精）．0．39（16．0％）’

Fp　222～40．

　第二溜分K：Po，015200～215。，0．69（51．3％）．　Pikrat；黄色長針舐（酒精）．．Fp　222～40．

銘一溜分のPikratと共に4Mgrpholinochinolin　Pikratと混融して降下がない・（4・Chlo㌃

・hi・・1i磁・xydとM・・ph・liねり餓したもρ）∴計・・759（67・3％）・、

4煙t「opyridi譜oxydと酸塩イ麟の購：’．（i）4Ni㌻・g体．109髄｛鱗59・ρ．．瞬

時に畢じ徐々に加斗p70。の水浴中3時間加温すればガスを発生し乍ら溶解す．るド越圧に酸塩

鱗湘去後氷で三郷てクロ’ホノレムで拙し焼芒硲乾燥・三三塀揚触ρ・99鵬う・

抽出母液は炭酸ソーダアルカリ性としクロ・ホルムで抽出し表酸カリで三三陀之より得たもの

をアセトンで再結心する・Zp　170。の無色鱗片昂・．6・29（67・4％）・．．

　（ii）4Nitropyridin・N・oxyd　109，酸塩化燐50ccを70。附近に加温溶解させて後沸騰水

浴上に17時間加温後減圧溜去し氷で分解して析出する結品を濾取する．毛朕晶（Methanol》

Fp　231。・0・079・塩化第；鉄で呈色しなv｝・B母stein反面陽性・4・Oxypyridin－N－oxyd　と

混融すれば降下する．

　　．試稗3・C餌mg・Cq・4・409mg・H・00・459m霧

　　試料：2。095mg，　N20．190ccm（28。，762mm）．

　　，ρ・旦ρぞ解C1響1直・C41・存・H2β・耳9・7・．、一　．．一・・一・

　　　　　　　　　実験擢垂　　　39．多，　　　1．7，　　10．3．　　　　　．　　　　　　　』．．

　酸性水溶液をエーテルで抽出して焼芒硝で乾燥．之より．Kp2376ん8。・の無色油．．2．39．．．

（224Di中1qrpyridiμ．として21・9％）・残溜よ9老台占凸．（Aceton♪Fp　221～4。・を得た・上

記のものと混融して一致する．

　酸性水溶液をCh1ρroformで｝｝ll出して直面硲乾燥．毛1りこ品（Methanol）．　Fp　226（弔2・前の

逢状晶と混融降下なし．

　炭酸ソPダアルカリ性とすると赤褐色となり一部樹脂を析出するがChlOroformで抽出し

て表酸カリで乾燥．之より鱗片品（Aceton）．　Zp　170。1．Og（10，9％）．‘4－Chlorpyridinr

N・oxydと混融降下なし，　　　　r 　　　　．　．　　　　　・．

　（iii）同様に原料を混じ80。よ！反慮開始する・10時間沸騰水7谷中に加温して後前回と同

様に処理する・毛並晶（Methano1）．　Fp　230。0．。109．前回のものと混融一致．

　酸性水溶液のエーテル抽出液よりKp1863～7。幽の訴IJ’2．09を得旋。之ば『2，4・Dichlorpyridin

の
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に相当．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　酸性水溶液のChloroform抽出液より0．2gの褐色無品を得たが融。点一一定とならす．

　淡酸ソーダアルヵり性溶液のChloroform抽出液よ9鱗片晶（Aceton），7P　170。のもの

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
4．1g　Zp　164。のもの1．5g．‘計5．9gを得た．　P症者とも4・Chlorpyridin・N・oxydと混躍一

致．

　Dichlorpyridin　と　Natri㎜1汽thylatとの反問：一Dichlorpyridin　1．09　を純アルコール

5．Occ，　Natrium・0．359より作った溶液と導管中沸騰水浴に2時間余加温後取出す．　Kp20130

～135。（浴）の油0．81g，　Beiletein反町　弧陽性。原料の寺井と思われる．

　神叩品　0．789を純アルコール5．Occ，　Natrium　O．358より作った液中に加へ封循；中150

～60。の油浴申に加熱，開管後酒精，壇酸で洗v・出し減圧乾測し水少量を加へてエーテルで抽

出するが痕跡の油を得るのみ．母液を苛性アルカリ性としエーテルで抽出して焼刃硲で乾燥．

之よPKpユB135。（浴濁）の無色1｝ll　O．339を得た。

　Pikrat：責色針晶（酒精）．　Fp　138。5～9，5。．

　　試料：3．215mg，　CO25．350mg，　H201．090mg，

　　試料：3．295mg，　N20．444ccm　（14。，765m皿）．

　　　CgH1302N・C6H307N3計3亭二値　C　45．4，　H4．1，　N　14．1．

　　　　　　　　　　　　　　りξ題食f直　　　45。4，　　　3．8，　　　16．1．

　4・Nitropyridin・N・oxydと塩化ア七チルとの反収（4・Chlorpyridin・N・oxyd）：一4・Nitro休

1．09を塩化アセチル5．Occに混じ5G。に加温30分で全体固化する．氷水に注ぎ分解し炭酸

ソーダアルカリ性としエーテル抽出をして炭酸カリで乾燥する．之より刺帳臭のある油0．05g．

水溶液はクロ・ホルムで抽出し淡酸カリで乾燥．鱗片晶0．85g（92．2％）．　Zp169。　Acetonより．

再結品．無色鱗片品，Zp　169．5。．4・Chlorpyridin・Noxydと混融一致．

　抽出母液は塩酸・酷酸でpH　5・6附近としAeth¢rで抽出して焼尊母で乾燥・針品0・019・

　4・Nitrochinolin・Noxydと酸塩化燐の反慮：一（i）4・ニトロ体1．09，酸塩化燐1Cccを常

温1に混じ40～60。に2時間加温後氷水に注陣して分解し水蒸気蒸溜すると微黄色長針品を溜

出する．Cllloroformで抽出．　Fp　65～670，0．439（41．3％）残溜を冷却し析出した針品を濾’

取．0．36g，　Fp　245～6。．　Acetonよ9再結晶すると長針品．　Fp　247。．Bcilstein反慮弧陽性．

酒精溶液に塩化第：二鉄をカロへれば赤権色．結晶観甚思した溶液をChloroformで抽出すれば淡

黄色勝着0．01g，　Fp　238～40。．　Fp　2470の結品と滉融同一物．計0．37g（39。3％）．

　　試料：3，090mg，　CO26．780mg，　H201．090mg．

　　試料：3．380mg，　N20．260ccm　（24。，756mm）。

　　　CgH50NCI計算値　C　60．1，　II．3．4，　N　7。8。

、
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　　　　　　　　実兵裁｛直　　　　59．9，　　　　3．9，　　　。8．8．

　（ii）上と同じ量を0。で混じ30～40。2時間加温後氷水で分解し析出した結品を弓取．0．829

Acetonより再結晶すれば淡黄色針品．　Fp　66～9。。濾液｝まAetherで抽出し表酸カリ乾燥．

之より黄色針晶（Aceton），　Fp　12800，159を得た．　Beiletin反鷹強陽性．：母液をchloro－

formで抽出すると赤褐色樹脂様塊，「0．059．　Fp　128。のものは．4・Aminochinolin・N・oxyd　よ

り合成した4・Chlorchinolin・N－oxyd（Fp　134。）と混融同一’．

　　試料：3．095mg，　CO26．810mg，　H200．995mg．

　　試料：3．375mg，　N20，251ccm（25。，760mm）．

　　　CgH60NC1計算値　C　60．1，　H　3．4，　N　7．8．

　　　　　　　　　実験値　　60．1，．　3．6，　　8．5．

　（iii）上記の2つを20で混合レ外部より冷却しつ玉5。以下5分反回後氷水に注下して

分解，水蒸気蒸溜する．溜出物はChloroformで抽出して取出すと微黄［由針晶，　Fp　64～6。．

0．139（12．5％）．残溜液は～令引するも何も析出しなv・・アルカリ性として’Chloroformで抽

出すると黄褐色針晶，Fp　123～5。．0．79g（84．1％）．

　（iv）4・Nitro体1．09をChloroform　2．Occに溶解し酸塩化燐5．Occを滴加し3～80

1時間反慮後同上の如く取出す．2，4Dichlorchinolin　Fp　62～4。0．349（30．9％），4－Chlor一’

carbostyri10．2g（21．3％）．4・C車lorchinolin・N・oxyd　O．35g（37．2％）．

　（v）4・Nitro体1．Og．を五塩化燐1．1g，酸塩化燐5．Ogの混液に0～10。5分問反慮して

上記の．ようにして取出す．微黄色針晶．Fp　66．5～67．5。，0・689（65．2％）．淡黄色針晶．Fp

12．。，0．15g（15。4％）及び微に着色した結晶，　Fp　237～41。0．07g（7．2％）．

　（vi）4・Nitro体1．09．酸塩化燐i　O．48cc，　Surfurylchlorid　5．Occを5～15。30分置慮，同

上のように取出す．Fp　65．5～6。の微黄色長針晶，σ」489（46．2％）’微黄色針晶，　Fp　246。

0，i59（16．0％）．淡黄色針晶Fp126～9」5。，0．399（41．596）．

　CgH60NCI（Fp247。）の脆ハロゲン三下：一物質0．29，メタノrル25cc中に7％Pパラヂウ

ムー表酸カルシウム0・29を予めメタノール5・Occ中に還元レたものを加へ水素気流中に振

磁し乍ら10％苛性カリ1・Occ，メタノール4・Occの溶液を滴加すれば水素25ccを吸牧飽

和するので触媒を濾去，茨酸ガスを通じて後蒸発乾洞し少量の水を加ヘェーデルで抽出し焼芒

硲で乾燥・之より淡褐色二品（Aceton），　Fp　196。を：得る．減圧蒸溜すればK：P6225Q（浴）

で溜出し無色丁丁に固化する・Fp　196。　M・Henz洗（B・も9，1566）に依って作った．α一Car－

bostyri1と混融して降下なし．

　4－NitrochinolinlN・oxydとSurfurylchloridとの愚慮：一（i）Surfurylchlofid　10cc申に

水冷し乍ら4・Nitro体：1・09を加へ35～40。で1時聞反癒後減圧45。で乾澗し水で分解し

〆
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て水蒸気蒸溜する．淡黄色引割．Fp　62～2ら5。の．2，4・DichlgrchinoHn　O・849（80・796）残溜

液ぱ．Ch1…f・・mで岬190！259の黄色榔ムFp　102～11。を得た・Bφlrt・i・：澱舐鰍・

（ii）4捕…体i．・・，　S・・f肛・1・1・1・・id…cを蝋・・駐1・沸騰水浴峨し騨｝版慮し上

記のように分離する．Fp　63～4。の淡黄色三品。0．779（74．1％）．残液はChloformで抽出

←Acet・nから酬f戯して灘蔓色面ll・Fp　23銭～40。・0・039・灘融雪品．Fp　124。．0．・099・

　Benzoylchloridとの反慮：一撃enzoylchlorid　5・Occを0。に冷却した中に4・Nitrochino・

1in・N・oxyd　を加へ3時間0。に放置後氷で分解，　Aetherで抽出するとべたべたの淡黄色

結品を得ちので水蒸気蒸溜すると　0・139　の芳香湘を得る・Beilstein・計画弧陽性・残溜は

Chloroformで抽出し　Acetonより再商品する。．Fp．244～6。の4・Chlorcarbo量tyτi10・399

（41．5％）．Chlorofo㎜抽出の際両州こ不溶の卵色繍1を濾取・1醐より再細ムして徽

色長針晶Zp　235。，　Beilstein反摩醸陰性・酒精溶液ぱ塩化負仁鉄で赤色を呈す・4・Oxychillo－

1in・Noxydと混融同曽・

　　．試料．：3．225mg，　CO27・880mg，　H201・330mg・　　　　　　　　　　．．　　．

　　試料：4．090mg，　N20・2C9ccm　（28。，758mm）・　、

　　　CgH702N　計算位　C　67．1，　H4．4，　N8．7．

．　　　鐡値．66・7・　4・6・　5・8・　、，　l

　Acetylchloridとの反慮馬匹（i）．Acetylchlorid　5・Occを20に冷却し4rNitrochinolln

N・oxyd≧一時に加へると15。に上昇する・氷冷し乍ら10ク｝後氷で分解・淡酸アルカリ性

でAethcrで抽出し深酸カリで乾燥・之より淡黄色柱llll・Fp・130～2。のものQ・789（83・0％）

を得た．母液はρhlorofor11エで抽出するも何も移行せづ寄・

　・（ii）4・Nitro体109を0。　iこ冷却したChlorid　50cc中にカIIへ徐々に温度を高め45。・40

分反懸せしめ氷水に注加分解，炭酸ソーダで中和し水蒸気蒸溜する．之より0．11gのFp‘

62～65・5。の無色山下を得る・2，4・Dich1Qrghinolin．と混融降下な’し・．輩血液はアノセカ：り’昨とし

Chloroformで抽出す、る．黄色三品．9・359（98・9％）・Fp　130。・Aceton・より再結涌すれば

　Fp　133～3．50。

　4・Chlorpyridin－NoxydとDiathylalninの反慮（4－DiathylaminopyridinN・oxyd）：一4・Clllor

体．1．Og，　Diathylamin　4。Occ，水，4ccを封管中511芋llll　135。に加熱．　Kp　o．12180。附近（浴

温）の飴・．．，　　　　　．　　・

　塩酸塩：無色針品（Aceton）．　Fp　184～6。0．6g．　　　　，　　　　，

　　　試料：3．100mg，　CO25．485mg，　H202．135mg．

　　　試料：3．ε65mg，　N20．397ccm．（15。．766mm）．

　　　　CgH140N2。HC1．H20　計算1ぱi　C49．0，　H7．8，．、．N12．7．，　　　．，・　∵，．
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　　　　　　　　　　　　実験値　　48．3，　7．7，　　12．3．

　Diathylaminopyridin：一〇・19の4・Chlorpyridin・N・oxyd，』Di－5thylahlin　O・4cc，　Kupf・

erbronz　O．29，水0．4ccを押角中130。3時に肋ロ熱．内容に茨酸カリを加へChlOroformで

抽｝n．之より微黄色漁．Kp。．。。、＞100。（浴），0．07gを符党．‘

　Pikrat：黄色針品（酒精）．　Fp　169～70。．　　　　．　．　　・

　　試料：3．035mg，　CO25．290mg，　H20・1．295mg，

　　試料：2．845mg，　N2　0．442ccm　1（18．5。，763mm）．　　　，．

殉’ hCgH14N2’CC6H307N3計算値　C　47．5，　H　4，5，　N　18．5．『

　　　　　　　　・　　　　実庵灸f直二　　　47。6，　　　　4．8，　　　　18．2．

4M・rph・lin・py・idi距N・xyd・一4・Ch1・rpy・idi捷N・xyd　19，　M・・p阜61inl水1・5・6を封

瞥中130～40・5時間加熱後炭酸ソーダアルカリ性としChloroform「で抽出ナる．無色桂晶

（Aceton）．　Fp’ V5～78。0．74g（53。2％）．　　　　　　　　　　　　　　’

　　試料：．3．330mg，　CO26．750mg，『H202．290mg．　　　　　　　　’；「1

　　試料：3．495皿g，N20．439c㎝（13．5『，768mm）。

　　CgH1202N2。H20計算値C「54，5．　II　7．4，’N14．1．

　　　　　　　　　　実験．1直　　54．5，　7．7，・　15．L

　Piktat：淡黄色柱品（Aceton）．　Fp　168～9。

　　試料：3．700mg，　CO26．015mg，　H201．320mg．

　　試料：3．480mg．　N2　0．490ccm（13．5D，768m皿）．　・　．　　　．　1　　

　4・Mofpholinopyridin：・4Morpholinopyridin・Nごoxyd　O．3奮を．10％塩酸1cc，．水．10cc，

1％塩化パラヂウム3cc，0．05匿の活性炭を．用v・て接触還元する，六角板野．Fp　101～4。．

　Pikrat：黄色鱗片晶（酒精）・Fp」工89～7・0。’

　　試料：3．520mg，　CO25・910mg・，H201・195mg．．

　　試料：3．470mg，　N20．549ccm（14．5。，762mm）．

　　　CgH120N2・C6H307N3計算値　C　45．8，　H　3．8，　N　17．83』・・．

　　　　　　　　　　　　　　　　　45．S，　　　　3．8，　　　　18．8．　　　．　　　　　’　『で・

　4・（ρ一Thiocresy1）一pyridin－N・oxyd：・（bρ一Thiocresol　3．09中にナトリウム01089を溶

かし4Ntropyridin・N・oxyd　O．59を加へ3皿鉢水浴上た加温後．かThiocreso1を減圧で溜

潤しChlorofomで温浸濾過する．之より微黄色鱗片品（Benzo1）Fp　80～82。0．59（64．2％）

を得た．

　　試料：3．610mg，　CO28．640mg　H201．575mg．　　　　　　　　　　　　　～

　　試料：3．650mg，　N2　0．295ccm（12．5。，768mm）．
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　　　q2H110NS　計算値　C　66．3，　H5．1，　N6，5．

　　　　　　　　　実験値　　65．3，　　4．9，　6．8．

　Pikrat：淡黄色長針品（Aceton）．　Fp　ca．142。．

　　試料：3．560mg，　CO26．280mg．　H201．0301ng．

　　試料：3．495mg，　N20．362cc（13。5。，768mm）．

　　　C18H1408N4S　計算依　C　48．4，　H3．1，　N　12．6．

　　　　　　　　　実験佃i　　　48．1，　　　3。2，　　　12．5．

　（ii）無水酒精10cc，ナトリウム0．18窪の溶液中にかThiocreso10．969を溶解，4・Ch－

Iorpyridin・Noxyd　1．09を加へ3時聞水浴．hに加温後ll雪精を溜去しChlorofom．で抽出す

る，無色鱗片品（Bellzo1）Fp　79。，1．3g（77．5％）．

．か：Nitrothiophenolと4・Chlorpyridin・N・oxydの二二〔4・（かNitrothiopheny1一）pyridin－

N・oxyd：〕：・（i）無水二半1口0．Occ，ナトリウム0．4三gの溶液にかNitrothiophenol　2。9g

（1．2Mo1）を加へる．三三のため無水1酉精10ccを加へ4・Cliorpyridin・N・oxyd　2．09を加へ一

2時聞還流すると細かV・白色沈澱を生じ後から権色結品を析禺する．放冷後濾取酷酸干チルで

温浸iし之より淡黄色柱品．Fp　158。0．859．母液は反回母液と共に溶媒を高上すれば赤禍色飴

欺物質を残し酷エス，酒精より再三品を繰返し淡黄色柱品．Fp　158Q．0．25g（計1．1g）．黄色

六角二品，Fp　154～5．0。1．039，淡黄色柁品Fp　232～3．0。（発泡）0．329を得た。

　Fp　1580の物質：一，

　　試料：3。83卑g，CO27．200mg，　H200．980mg．

　　試料：3．45ユmg，　N20．309cc（15。。771mm）．

　　　　　　つ
’　　　C12H804N2S　計算値　C　52．1，　｝12．9，　N　10．1．

　　　　　　　　　；ス乙駿f直　　　51．3，　　　　2．9．　　　10．5．

　即ρ4／Dinitrodiphenylsulfidに一致し，ρNitrot｝liophello1と　がNitrochlorbe典zo1　よ

り合成したρ，ρ’・Dinitrodiphenylsulfidと混融して降下がな〉・．

　Fp　154～50の物質：一　　　　　　　　　　”

　　試料：3．930mg，　CO27．535mg，　H201．290mg．

　　試料：3．655mg，　N20．380ccm（14．．5。，762mm）．

　　　CIlH803N2S　計算：値　C　53。2，　H3．2，　N11．3．

　　　　　　　　　実瞼f直　　　52．3，　　　3．7，　　　12．4．

　　　　即4〈ρ・Nitrothiopheny1＞pyridin・N・oxydに一致する．

　Ep　233。（発泡）の物質：一

　　試料：3。2101ng，　CO25．905mg，　H201。195mg．
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　　試料：3．6801ng，　Ng　O．385cc（18。，759mm）．

　　　CmH802N2S・H20．計算｛直C50．4，　H　4．2，　N　11．8，　　　　　　　’

　　　　　　　　　　　，実験値　　50．2，　4。2，　12．8．

　（il）4・Chlorpyridin・N・oxyd，ρ・Nitrothiopheno11．2gを94％酒精10ccに溶解して水

浴hに2時聞還流後溶媒を溜平すれば費色結晶を残す．水を加へて10％苛性ソあヅでアルカ

リ性とし吸濾する．再結強しても一定の融点を示さなV・から稀塩酸に温時溶解し不溶物を濾

取．之を醗エスより再結品すれば緋色菱形板品．Fp　181。，ρ，ρ’・Dinitrodiphenyldisulfid　と．

混融して降下がなV・。稀塩酸溶液を濃縮レて重機の塩酸塩を取り炭酸ソーダアルカリとして結

晶’を鞘取・Fp　151・5～4・5。．1・459（75・7％）・Pikrat：淡黄色長針品・前回のもめと混融して

同一．

　カ・Nitropheny1－pyridy1（4＞sulfid・N・oxydのNatriumathylatによる分解：一

ナトリウムQ・089，無水酒精13ccよりの溶液中にN・oxyd　1・09を加へ約3時間煮沸後酒

精を北通し水を加へ不溶物を魚取，共沈澱を塩酸，Aetherと振温抽出する．

　Aether溶液は焼芒硲で乾燥後Benzo1に溶解してChromatographを行ふ（A1203）．落下

．した方より淡黄色柱晶，Fp　570約0．19．ρ・Nitrophenetho1と混融降下なし．ア．ルミナ暦に

赤褐色に吸直した部分は取出さなかった・　　　　　　　，　　　　　　　　　　　　「

　初めの水溶液に塩酸を加へると赤褐色沈澱を生じる．Fp　65～67。0．339．ρ・Nitrothiopheno1

（Fp　77。）と混融してFp　67～9。．之を氷雨3．Occに溶かし30％過酸化水素水0．5ccを加

へ微に加温して放置後濾取する．Fp　175～6。の黄色結晶（酷エス）．ρ，ρ’・Dinitrodipheny1－

disulfid（Fp180～10）と混融．　Fp　177～9。．濾液は減圧に白雪して油酸ソーダで抽出した液

を塩酸酸性としAetherで抽出するも何も析出しなv・．

　ρ・Nitrothiopheno1を除v・た水溶液は水浴．hに加温濃縮すると硫化水素を発生する（硲酸鉛

紙を黒変する）．茨酸アルカリ性としChlorofor皿で抽出し炭酸カリで乾燥．之より黒褐色飴

が得られるのでBenzo1で温浸すると多量の不溶性樹脂がありBenzolを溜夫したものを塩酸

塩を経てPikratとすると黄色長針品（酒精）Fp　125。を0．1g生成し之は4－Aethoxypyri－

din・N・oxyd　Pikratと混融して降下がなv・・

　母液は活性表で脆色，乾澗，Methanolで抽出すると樹脂を伴ふ結晶が得られる．塩酸塩を

経てPikratとし県歌品（酒精）Fp　118。，4－Aethoxypyridin－N・oxyd（Fp　125。）と混融

（Fp　119～20。），　Pikfins甑reと混融すれば降下する．

　4’，6’一Dimethylpyrimidy1（2ノ）一4－pyridylsulfid・Noxyd：一（i）ナトリウム0．18g，純酒精

10ccの溶液に2－Mercapto－4，6－dimethylpyrimidin　1．19，4－Chlorpyridin－N・oxyd　19を加
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1
へて水浴h4．5時間加温還流さぜて後溶媒を減圧で溜去し水を加ヘクロ・ホルムで抽出し炭
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酸カリで乾燥・Benzo1より再糸11志すると無色鱗片品Zp　168～70。，4－Clllorpyridin・N・oxyd

と混融降下がなv・．再結品母液より無色長針lll！．　Fp　82～84．5。（Benzol）．酷エスより再結晶

するとFp　84～115。の六角一品となり水を加へれば叉長針品となるので結晶水の関係と思は

れる・何れも同一の．Pikrat黄色板碑（酒精）Fp　1910を作ろ．

　（ii）　ナトリウム0。18g，純酒精5．Occの溶液に4－Clllorpyridin・N・oxyd　1．Og，2－Merca－

pto・4，6－dimethylpyrimidin　1．19を加へ封管rlコ9時聞130～40。の油浴r11に加熱後開管し

溶媒を溜去し水を加へChloroform．で抽lilし淡酸カリで乾燥．　Benzo1より再結1｛ム．　Fp　90～

1040，．Fp　78～84。（何れもPikratぱFp　191。）の結ll11．1．C6g（58．8％）．母1夜より4－Chlo－

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9rpy士idin・Noxydと思われるものを少量得た．（Pikrat：黄色針l115．　Fp　167。）．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（分析値を紛失）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　‘

　〔4－Methylthiazolyl（2）ゴーpyridyl（4）一sulfi己N・oxyd：一ナトリウム0．18g，無水酒精10cc

の溶液に2－Mercapto－4－methylthiazo1．1・09，4－ChIorpyridin・N・oxyd　1・09を加へ411婦ll

水浴上に加温後内典を1留呵し． 窒?獅嘯盾Pで温1受濾過，砂色濃縮す・るも結臥せす，塩酸塩も吸湿

性．・’

　Pikrat：黄色針品（酒精）．　Fp　161～2。．2．52g（71．8％）．

　　試料：4．810mg，　CO27．COOmg，　H200。980mg．

　　　C15H1108N5S2　制’算仙　　C　39．7，　H2．4．

　　　　　　　　　　；ノξ験て直　　　　39．7，　　　　2．3．・

　4’，5’一Dimethylimidazoly1・（2＞pyridy1・（4）・sulfid・N・oxyd：一ナトリウム0．9g，無水酒精

50cc・よりの溶液に2一一Mer6apto－4，5－dimethylimidazo15．09，4－Chlorpyridin・N・oxyd　5．09

を加へ3時闘水浴上に加温．前述の如く処理．無色柱品（酒精）．Fp　ca．190。1

　　　　　　　　　　　　　　　　て分析値を紛失）．

　4－Chlorpyridin・N・oxydとThioharnstoff：との附加依：一

・（i）　4－Chlorpyridin・N・oxyd　1．Ogを無水酒精10ccに：溶解，　Thioharnstoff　O．59g　を勇山

水酒精25ccに租加温．して7容解，両者を合して1ケ月放置すれば無色針品を析出．メタノー

ルより：再結晶．1．279（80％）．Zp　1670。　Beilstein反絶｛，硫黄の血汐陽性。

　　試料：3．080mg，　CO23．990mg，　H200．985mg．

　　．試料：3．600nlg，　N20。620ccm（22。，761mm）．　　　一

　　　C61180N3CIS計算仙C35．0，．H3．9，　N　20．4．　　　●

　　　　　　　　．　　りξ贋寅｛直　　　35．4，　　　3．6，　　　20．0．

　（ii）4－Chlorpyridin・N・oxyd　5．09，　Thiohamstoff　3．09，無水酒精50c6を水浴上1時

聞還流せしめて放冷．析出した結品を濾」脚Zp　165．5～7．0。．5．89（73．4％）．　　　　　‘

’
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　PyridinN－oxyd・4－thiouroniumchlorid　の温時アンモニナ水による分解（4，4’一Dipyridy1一・

sulfid－N，　N’・dioxyd）：一Thiouroniu皿chlorid　1．Ogを晶晶少量に溶解，10％アンモ昌ア水

を加へてアルカリ性とし水浴上に蒸発すれば漸次黄色を呈し赤褐色飴を析出するlBenzo1で

三二抽出後酷エス，酷エスーメクノールで再結晶する・微黄色板晶・Fp　22＄～30。，0・239

（42．6％）．

　Pikrat：黄色針品（酒精）．　Fp　232。．

　　試料：3．520mg．　N20．480cc（21。，754mm）．

　　　C6H802N，S・C6H，07N3計算値N’15．6，実験f直N15．7．

　ベンゾPル二二残渣は無色柱晶・Fp＞320。硫茸なし・

　Pyridin－N－oxyd4・thiouroniulnchIoridの晶晶苛性ソーダによる分解（4rMercaptopyridin－

N－o：尋d）：一Thiouroniumchlorid　1．Ogを水4．Occに溶解，10％苛性ソーダ3．Ocdを滴加

すれば黄色透明，51分後10％苛性ソ戸ダ1・Occを道加水浴上に乾洞する・微黄色結晶塊を

Ben201　ca・70ccで温浸・Benzo1を溜去すれば微量の黄色油・’家に酪エス綿200ccで温浸抽

出．微黄色柱晶0．29．，Methano1より再結晶．　Fp　200。附近・次に其残渣を純アルコールで

温浸抽出（約40cc），9淡黄色結晶0．89．酒精より2回再結晶すると桂晶となる．吸湿性であ

る・塩化第二鉄で赤：二色．水に溶解し塩酸で申和すれば黄色針晶，Fp　142。（発泡）を析出す

る．

　　試料：3．026mg，　CO25．196mg，　B200．977mg．

　　試料：2．102mg　N20．200cc（14。，755mm）．

　　　C5H50NS計算値C47・2，　H　4．0，　N　11．0実瞼値　C　46・8，　H　3・7，　N・11・2

Pyridin・N・oxyd・4・thiourobiumchloridの温品苛性ソーダによる分解

　（4－Mercaptopyridin・N・oxyd）：一Thiouroniumchlorid　1．09を水4。Occに溶解して煮沸

し乍ら10％苛性ソーダ4．Occを4分間に滴記して更に5分煮沸後水浴上に乾洞する．結

晶塊をBenzol約250ccで温浸する・微量の褐面訴・残渣を酷エス約250ccで温浸し淡褐色

飴0．49．結晶ぜす，Pikratも結晶しなv・．残渣を純アルコール約50ccで温浸抽出して黄色

結晶0．7gを得た．純アルコPルで再結晶して無色桂晶．

　4－ChlorpyridinN・oxydとNatriumhydrosulfidとの心慮』

　（4，4’一Dipyridylsulfid・N，：Nノ茄oxyd）・：一4－Chlorpyridin－N・okyd　1．Og　を　Natri血一・

hydrosulfid　O・59　≧メタノ・一ル溶液中に7時聞水浴に加温する．無色桂晶（Benzol）．　Fp

230～10．　　　　　　　　　　　　・

　　試料：3．135mg，　CO27．9501ng，　H20．噛5mg　l

　　試料：3．400mg，　N20．338cc（25．5。，759㎜）二
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　　　CloH8N202S・．H20　計算値　C　50．4，　H3．4，　N11．8．

　　　　　　　　　　腰　　実験f直　　　50．3，　　　3．9，　　　エ1．4．

　4－Chlofchinolin・N・oxydとMorpho1加の反慮（4－Morpholinochinolin）：一
■

　4－Chlorcllinolin・N・oxyd．3．Og，　Morpholin　6．Occを封門中120～30。6時間加熱後溶媒溜

去．水，淡酸ソーダを加へてChlorofomで抽出．減圧蒸溜．

　第一一溜分：Kp7230。（浴）の赤褐色油・Pikrat：黄色長針晶（酒精）・Fp’217。．負仁溜分の

Pikratと混融同一・・

　白金塩：種色板晶．

　第二溜分：KP　o．oo2190。（浴）の赤褐色飴．　Pikrat：輩色針品（酒精）Fp　220。・

　　試料：3．225JI19，　CO26．060mg，｝1201．270m塞．　　　　　　　　　　’

、「@C13Hエ40N2・C6H307N3計算｛直　C　51．5，　H　3．9．

　　　　　　　　　　　　　実験値“51・3・．4・4・

　木塩基ぱ安息秀酸，酒石酸，フタル酸，Mecon酸，　Oxycinchonin酸，4・Alaboascorbin酸

等と塩を作って見たが皆野状を呈し，過塩素酸，修酸，サリチル酸等とは一度君門となるも再

結生し得す，クン昌ン酸塩1ま淡黄色粉末となる．

　4－Morpholinochinolinの還元（4－Morpholinotetrahydrochinolin）：一

　4－Morpholinochinolin　1．ユgを30％塩酸1．5cc，水ユOcc及びパラヂゥム深（1％塩化パ

ラヂウム27cc，活性炭0．39より三つ旋もの）と一緒にし接触還元する（外よP水蒸気で加

温し乍ら）水素140ccを押回して飽和したので触媒罎去，減圧濃縮，茨酸ソ・一グで灘離せし

めエーテルで抽出レ燐芒砧で乾燥∴　　、・

　Kp7150。（門門）の極少量¢）淡黄色油．　Pikrat：黄色針品（酒精）．

　Kp・20与～1ら。’（四温）の淡黄色飴一・板晶畑化・Fp　76～8。・0・79（68・眺）・Pik・at・

黄色二品（Accto）．　Fp　162～3。．

　　試料：3．195mg，　CO25．920mg，．H201．490mg．

　　　C14H180N2・C6H307N3言†算値　C　51．0，　H：4．7．・

　　　　　　　　　　　　　　実逐寅｛直・　50．6，　　．『5．2．

　塩Chlorchinol毎N・oxydとIPiperidinの反慮（4」P玉peridinoc璋noli11）：一・

　4－Chlorchinolin・Noxyd　1．Og，　Piperidi112．Occを封門中135パ45。5丁丁加熱後溶媒1留

去し淡酸ソーダを加へqhlorofom1で抽出し減圧蒸溜する．淡黄色汕らKp　o。05－o．04190～200。

（浴）放置すれば板品に固化する．0．89（63・0％）．無色恢品（酒精）．・Fp　84。．

　Pikrat　：黄色長目十晶　（酒糟）．　Fp　212～130．　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　．　　　．　．”

　　試料：3。290mg，　CO26．585日置，　H201．080mg．
　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
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　　　C14H16N2・C6H307N3計算値C54．4．　H　4．3．

　　　　　　　　　　　　　実選隻で直　’　54．6，　　　3．7．

　’4－PhenoxychinoHn・N・oxyd：一（i）Pheno15．09，ナトリウム0．139よりNatriumphe－

nolatを作り47Chlorchinolin－N・oxydを加へる．7時聞加温後Phen61を減圧溜去し塩酸

で抽出しエーテルで洗灘した溶液を炭酸ソーダアルカリ性としChloroformで抽出焼芒硲で

乾燥・之より得たものをBenzorAetherで再結品し原料0・059及び4－Phenoxy－chinoli恥

N・oxyd幽を約0．59得た．後者ぱ混融及びPikrat　Fp　150Qなる纂より確認した．

　（ii）　ナトリウム0．139，無水酒精5．Occより作った溶液にPheno10．529，4－Chlorchino－

rn；N・oxyd　1．09　を加へ水浴上に加温すると直ちに反慮する．2時聞水浴上に加温後溶媒溜

去，1塩酸で抽出し共液をAetherで洗1條後濃縮して析出する針晶を集めアルカリ性として結

品を灘取．Fp　106～7。．0．759（60．5％）．4－Phenoxychinolin・N・oxydと混融同一．

　　　　　　り　針晶（塩酸塩）を逝去した母液を濃縮すれば四角板品を得る．ピクリン酸ソーダを加へれば

Pikrat：黄色閃閃・Fp　163～4。・0・99（38・1％）を得る・4－Aethoxychino　lin・N－oxy4？ihat

と混融して同一である．

　4－Phenoxytetrahydrochinolin：一4－Phenoxychinolin・Noxyd　O．5g，を30％塩酸0．5cc

水20cc及びパラヂウム炭（1％塩化パラヂウム20cc，活性炭0．29　より予め作る）と共に

接触還元する（水蒸気で加温し乍ら）．水素飽和しπ後常法で取出し減庄蒸溜する．

　1（P6175～185。（室温）の無色油．　Pikrat：黄色針晶（酒精）．　Fp　142～3。

　　試料：3．220mg，　CO26．520mg，　H201。165mg．

　　　C21H：1808N4計算値C55．5，　H　4．0．

　　　　　　　　　実雪国｛直　 C55．3，．1ヨ【4．0．

　4－Phenoxychinolin　第5章参照　　　　，　　　，

　4－Thiophenoxychinolin・N・oxyd：一ナトリウム0．12g，無水酒精5．Occ・より作った溶液中

にThiopheno10．6g，4－Chlorchinolin・N・oxyd　1．Ogを加べると直ちに反慮する．1時間水浴

上に加温後溶媒溜去，Benzo1に溶解し10％塩酸と振温し析出．した針晶を濾耽茨酸ソーダ

で湯離する。後黄色長針品．　Fp　9G。1．2g（86．1％）．4－Thiophenoxychlnolin－N－oxyd’

（4－Nitrochinolin－N・oxyd．から合成）と混融同一．

　伺塩酸母液は減圧乾澗するも何も析出せす．

　4一くρ・Nitrothiophenoxy）・chinolin・N・ox夕d：一（i）ナトリ・ウム0．159，無水酒精10ccの溶

液に4」Nitrothiophenol　o・99，4－ChlorchinolinN・oxyd　1．09を加へ30分加温後溶媒溜去

し残渣を15％塩酸で財界抽出，茨酸ソーダアルカリ性として結晶を吸濾，母液は　Chloro」

fo㎜で抽出し両者を合して再結晶する・黄色針品（酒精）．　Fp　211～12。0．99（53％），



！

148 ピリヂン及びヒノリンのγ一置換体の合成に関する研究

　（ii）　4－Chlorchinolin・N・oxyd　1．Og，ρ・Nitrothiopheno10．9g，無水酒精10cc　を混じ水

浴中に加温還流111錦月後放冷して三品を酌取．エ・了解針品（酒精）．Fp　211。，1．2g（70．6％）．

前回のものと湿融同一。反慮｛雛液よ9溶動セ溜去後塩酸で抽出，濾過，ソーダアルカリ性とし

Chloroformで抽出し之よP得デξものを髪結零して淡褐色針晶・Fp　206。伊興を得・前のもの

と混融中間にとける♂

　　試料：3．139mg，　CO26．984mg．　H201。109mg．

　　　C15H1り03N2S　計算値　C　60．4．　H3．4，　実験値　C　60．7，　H4．0。

　4，4，一Dlchinolylsulfid・N，N・dioxyd：一無水酒精5，0cc中にナ1・リウム0。079　を加へ之に

4－Mercaptochinolin・N・oxyd　O。59，4・一Chlor・ch1nolin・N・oxyd　O．59を加へ水浴上に111卸日煮

沸還流後放冷吸引隠過水洗する．黄色柱晶，Fp　230～1。0．79，母液より溶媒溜ましBenzo1，

酷エスで再一品．黄色柱品（酪エス）．Fp　230～1。●約0．89（90％）・

　　試料：3．247mg，　CO28．060mg，　H201．300m繧，

　　試料：2．324mg，　N20．196c㎝（27。，761皿m）．

　　　C18H1202N2S計算値67．7，　H3．7，　N8，7．

　　　　　　　　　実駈寅f直　　67．5，　　　3．8，　　　　9．4．

，4，6－Dimethylpyrimidy1一（2）一chinoly1（4）一sulfid・N・oxyd：一ナトリウム0・139，純酒精10cc

よりの潴液に2－M6rcapto－4，6－dimethylpyrimidin　O．8g，4－Chlorchinolh1－N・oxyd　1．Og

’を加へ130～45。6・5時間力11熱（封管中）後溶媒1留去・水を加へCh！or？forn1で抽出し炭酸カ

リで乾燥する．之より無色板品（Benzo1）Fp　174～5。1・379（86・7％）・Pikrat：淡黄色毛状

品（酒糖）。Fp　210～11。（多達泡）．　　　　　　　　　　　　　　、

　　試料：4．120mg，　CO29．591mg，　H201．553mg．　　　　　　　　、

　　　C15H130N3S　計算値C63．6．　H4．6．

　　　　　　　　　　実験値　　63．5，　4。2．

　4－Methylthiazoly工（2）一chinolyl一（4）一sulfid・N・oxyd：一ナトリウム0。13g，無水酒精10cc
’

よりの轍に2一珂ercapt・一4－m・thylthi…10・739，4－Ch1・・chi・・1in－N・網1・09．を加2

時間水浴上に加温後酒精を溜去し水を加へて　Chlorofom1で抽出し炭酸カリで乾燥．之より

微黄色板品（Benzol）Fp　123～4。1．329（86・3％）・（分祈｛直を紛失）・

　4，5－Dimethylimidazoyl一（2）一chinoly1一（4）一sulfid・N－oxyd：一’ナトリウム0．13g，無水酒精

10ccよ9の溶液に2－Mercapto－4，5－dimethylimidazo10．72g．4－Chlorchinolin・N・oxyd

1．09を加へ2．時間水浴上に加温．前町の如く処理する．赤禍色飴．酷エスで温浸すると粉末

状となり無水酒精で再結品すると微黄色針品．Fp　233～40（発泡）．0．80g．

　　試料；4。620mg．　CO210．230mg，　H202。130mg．

，
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　　　C14H130N3S　計算値　C　62．0，　H4．8，

　　　　　　　　　実臭！襲イ1♂i　　　　62．0，　　　　5．2，

　Pikrat：黄色長針品（酒精）．　Zp　228～9。．

　4－Chlorchinolin・N－oxydとThioharnstoffとの附加体：：一4－Chlorchinolin－N－oxyd　1．09，

Thioharnstoff　O．45gを無水酒精10ccと：水浴上に加湿還流1時間後放冷して吸引濾過すれ

ば微黄色細針晶．Zp　165．50，1．289（89．0％）．メタノPルより再結晶しても同一4．

　　試料：3．190mg，‘CO24．68Cmg，　H201240mg。

　　　Clo：HloONsCIS十2H20　計算値　C　41．2，　H　4．8，

　　　　　　　　　　　　　　実垣婁循直　　　　41．0，　・　　4．4，

　chin61inNつxyd－4－thiouroniumchlorid・の搾乳苛性ソーダによる分解　（4－Mercaptochi一・

nolin・N・oxyd及び4，4’一Dichillolyldisulfid－N，N！・dioxyd）1一附加休1．09を水10ccに懸濁

し10％苛性ソーダ3．Occを滴加すれば赤澄色を呈し漸次溶解する。僅かに溶け残るものを

漁去し約1時問放置すれば黄濁するので濾過後酪酸酸性とすれば黄濁し赤澄色結晶を析出する

ので濾過水洗。Fp　140～40．5。（発泡）．0．55g（80％）．

　　試料：2．917mg，　CO26．453mg，　H201．157mg．

　　試料：3．153mg，　N20．238c㎝．（28。，759㎜）．’

　　　CgH70NS　計算値　C　61．0，　H　4．0．　N　7．9．

　　　　　　　　実瞼値　　60．3，　4．4．　8．5．

　母液ぱ黄色で放置すれば徐々に混濁する．22％H202を過剰に加へて約30分放置すれば初

め析出した黄口色樹脂様物質はさらさらに固化する．Fp　177～8。（発泡）．約0．19（14％）．

之はAceton，酷エス・Chloroform，酒糖に難溶・メタノールk禰容易に，氷酷に易溶である・

之は上記のFp　140～40．5。のもの0・19を氷酪1ccに溶かし22％H2021．Occを加へて

1時聞放置し後水でうすめて析出した淡黄色舟形結晶Fp　177～8。と混融して同r一である．

　之を．Benzo1より2回：再結晶すると黄色菊花状結晶Fp　217。（発泡）．となる．之は4，4－

Dichinolylsulfid・N，N－dioxydと混融して中間で熔融する．

　Chinolin・Nつxyd－4－thiouronlumchlorid　の冷時アンモ昌ア水による分解　（4－Mercapto－

cllinolin・N・oxyd）：一Ff寸加休1．09を水6．Occに懸濁し10％アンモニア水2．Occを滴附すれ

ば赤澄色を呈し結品が析出する．30分放置後吸濾し10％苛性ソPグ2．eccとすり合はせれ

ば無色板晶となる．水4．Occを加へれば全溶する．濾過，10％塩酸で中和すれば白濁し赤

榿色針品を析出するlFp138・5～40Q前回のものと混融すると同一・に熔融・0・59（72乳5％）・

前記2つの母液を合せて苛性ソーダアルカリ性としChlorofo㎜で抽禺するも僅かの織色樹層

脂のみ・
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　　4－MercaptochinolinNoxydのナトリウム塩：一Mercapto体0・59を10％苛性ソーダ

　3．Occ，水6．Occに溶かし水浴上に乾潤する事2回．毎liヨ水に全溶する。も5一度乾潤す

　る1之はMethano1に易溶，　Bcnzo1を加へて翻心し無水酒精に溶解，エーテルを滴面して

　針晶を得る．一部を水に溶かし堆酸で中不口すれば赤音色針品を析出する・Fp　140。・之は過剰

　の塩酸に溶解する．

　　4－Mercaptochi取01in・N・oxyd　より　4，4’一Dichinoly工sulfid・N，N’・dioxyd　への変化：一4－

　Mercapto体0．59を無水酒精7．5gに懸濁し水浴上に2・5時間還流すれば盛んに硫化水素

　を発生する（硲酸鉛紙を黒変する塩及び臭気による）．反当後酒精を溜去し10％苛性ソーダ

　1cc，水2ccを加へてよく打合せ吸引沁過すると約0．059の黄褐色結品．　Fp　218～20。・之は

　4，4’一Dichinolylsulfid・N，N〆一diQxydと混融すれば降下がない．母液を酸性とすれば赤澄色樹

　脂を析出する．再び苛性ソーダを加へてアルヵり性とすれば一部不溶の黄褐色縞1ムを残しFp

　2250ca．0．019，之は4，4’一Dichinolysulfid・N，N’一dioxydと混融，同一物と認める・一繕に再

・結晶．Fp　228～8．5。の黄色心魂0．19．泌液ぱ塩酸で中和．之よりFp　137～8。の4－Merca－

　ptochinolin。N・oxyqをそ昏る．0．39．

　　ChinoHn・N・oxyd・thiouroniumch1Qrid　の強磁アンモニア水による分解　（4，4’一Dichinoly1－

　sulfidNN！・dioxyd）：一附加体1．09を少量の水に加温して溶解，10％アンモ昌ア水を加へて

　アルカリ性とし水浴上に蒸発乾1固すると赤→黄→赤褐色飴となる・Benzo1．で繰返し温浸後溶

　媒をとばし酷エスよP再結寵する・淡黄色無品・Fp　220～23。0・289（44・4％）之は（ii）　よ

　り得たものと混融中間でとける，

　　同上の温血苛性ソーダによる分解（4，4’一Dichinolylsulfid・N，N’・dioxyd）：一1壷口体1・09を少

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’
　量の水に溶解．煮沸し乍ら常にアルカリ性を呈するように10％苛性ソーダ3・Occを誘出す

　る．赤褐色→黄色結品を析出する・30分煮沸し放冷後面取。母液を酪酸性として乾出し2つ

　を合して酷エスよP再結熟する。黄色板品，Fp　230～1。，0．42g（66．796）．

　　　試料：3．180mg，　CO27．710mg，　H201．120mg．

　　　　q8H1202N2S計算値　C　67．5，　H　3・8・

　　　　　　　　　　鶏f直　　　　66．2，　　　　3．9．

　　4一（かThiocrcsy1＞pyridin・N・oxydとMorpholh1の反慮：一N－oxyd　O・79，　Morpholh1

　1．Occを封管中油画200。に3il週間牛加熱後内容を減圧蒸発しChloroformで抽出する。淡

　褐色鱗片品．Fp　101～4。．扇状のものと共にPikratとする・黄色鱗片品（酒精）・Fp　181～5。・

　4－Morpholinopyridin・Pikratと混融一致．

　　4－Phenoxypyridi11・N・oxydとMorpholinの寸土：一N・oxyd　1・09，　Morpholin　1・Occを封

．管中190～205。（浴温）に加熱約4時間後Chloroformで溶出して減圧蒸発すれば固化す
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一
る。Acetonより3回再結品する。0．59．　Bkrat：黄色二二，　Fp　166～8。．再三品母液よP

Pikrat　Fp166～8。のもの0．59．合計牧量77．1％．両者共4－Morpholhlopyridin・N・oxyd

Plkrat　と量昆琵虫同一．

　4－Phenoxychinolin・N・oxyd　とMorpholinの二二（4－Morpholinochinolin）：一

　（i）4－Phenoxychhlolin・N・oxyd　1．Og，　Morpholin　2．Occを封管中160～17G。（浴）に

　　　　　　　　　　サ
3時間加熱後溶媒三三，残溜を塩酸塩を経てPlkratとするもFp　150。附近の不鮮明な融点

を示す．

　（ii）（i）と同様のものを170～80。（浴）』5時間加熱後溶媒を溜去し残溜を減圧蒸溜する．

　第一一回分：FPo．oo5120。附近（浴）．無色油で針品に固結するもの．「Phen61を混ずるから塩

酸塩を経てPikratとする．黄色二品．　Fp　220～1。．

　　試料：3。225mg，　CO26．060mg，　H201．270mg．

　　　ClsH140N2・C6H307N3計算値　C　51．5．　H　3．9．　　　　・「”、　・．‘．．’』’1

　　　　・　　　　　　　　実験値　　51．3，　　4．4．

　第二溜分：Kp　o．oo5－o．03175～205。（浴）．淡赤褐色飴．0．69（63．8％）．

　Pikrat：黄色長針品・Fp　220～1。．4－Morpholinochinolin　Pikratと混融同一．

　（iii）Noxyd　O．5g，　Morphol｛n塩酸塩0．3g，　Pheno13．Occを漁浴中130～40。2時間加

熱．原料回牧．　　　　　』　　 　　　　　　　．

　（iv）同上のもの150～160。2．5時間加熱．原料回牧．

　（v）　N・oxyd　1．Og，　Morpholin塩酸塩0．5g，　Phello16，0ccを浴温185～2CO。3，3時

間加熱後溶媒溜去，Chlorofor皿で抽出して1096苛性ソーダで洗灘し焼芒硝で乾燥．減圧

蒸溜

　第」溜分：Kp6150。（浴）．復黄色油．0．059（極めて徐々に溜出する）．’Pikratゴ黄色針晶

酒精・）．Fp　170～212。分割結晶すると次の2つに分かれた．．

　黄色針晶（酒精）．Fp　174～6。．

　　試料：3．310mg，（p26．770mg，　H200．940mg．　　　　．　1　　．　　　．』・．

　　　C21H1ρ8N4計算値　C　56，0，　H．3．1，　　　　　　　　　　　　　　　　’

　　　　　　　　gξ験｛直　　　　55。8，．　　3．2，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，・

　黄色長針晶．Fp　218～200．4－MorphoHnochlnolin　Pikratと混融同一一．

　第二溜分：黄色油・0・69（63・8％）・Kp5195～210。（浴）・再溜．KP6－7185～200『．（浴）の

黄色湘・Pikrat：黄色長針晶・Fp　219～221。．4－Morpholinochinolln　Pikratと混融同「一．

再結品母液より黄色針品（酒精）・Fp　175。4－Phenoxychiholin　Pikratと混融同一．，

　第三溜分：Kp　o．oo2200。附近（浴）．黄色粘稠油．　ca．0．．059．
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　Pikrat：黄色長針品（酒精）．　Fp　217～220。．4－Morpholinoc1ゴnolin　Pikrat．と混融同一．

　4－Tllbphenoxychillolin・NつxydとPiperidinの反回（4－Piperidino－dlillolin）：一4－Thio－

phenoxychinolill・N・oxyd　1．Og，　Piperidin　2．Occを封管中195～205。（浴）5時間加温後境

酸で抽出しエPテルで洗干し炭酸ソーダを加へてChloroformで抽出して焼芒爾で乾燥・減

圧蒸溜．Kpエ165～180。（浴）．淡黄色汕でやがて板晶に固化する．　Benzo1より再結晶して板

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　コ品．Fp　860．0．69（66．7％）．4－Chlorchinolin・N・oxydとPiperidinより合成した4－Pipeτ一

idinochinolinと混融して同一．　’　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　墜

　Pikrat：黄色長針晶＝（酒精）Fp　210。．4－Chlorchhlo五n・Noxyd　よりの　4－Piperidino－

chnolin　Pikratと混融して同一．

　4－Aethoxychino五n・N・oxydとMorpholinの一団：一N・oxyd　1．09，　Morpholin　3。09を里

下中200～210。5時間加熱後溶媒溜去，減圧蒸溜．澄色油．Kp6175～185。，　Pikrat：黄色針

晶（酒精）．Fp　201～2。．

　　試料：3．230mg，　CO26．020mg，　H201．110mg，　　　　　　　　　・　，

　　　C11HエエON・C6H307Ns計算値　C　50．7，　H　3．5．　　　　　　　　　　　　　・

　　　　　　　　　　　　　：；7こ験イ血　　　50．9，　　　3．8．

　白金塩：淡州色三品・Zp　167～70『

　　試料：3．110mg，　CO23．790mg，　H201・080mg，　Pt　O・800mg・

　　　（C1ユH1ρN）g・2HC1・PtC14　計算仙　C　34．9，　H3．2，　Pt　25．8．

　　　　　　　　　　　　　　　実一中　　33・3，　　3．9，’25・9・

　4－Aethoxypyridin・N・oxydと酸堤化燐の回雪：一4－Aethoxy体10・08を酸塩化燐50cc中

に加へ沸騰水浴上に加温19時間．初め軟化し溶解する・反癒後酸塩化燐を溜去し氷で分解す

ると水に不溶の結品が少量析出する．エーテルで抽出し焼芒砧で乾燥・Aetherを溜去し減圧

蒸溜．Kp23・100。附近（浴）の無色油・極少」よ・Kp24105～110。の油でFp　54・5～55・5。の

下下に固化するもの0．6g．　　　．　　　　　　　　　　　　　　　　，

　エーテル抽出母液を炭酸ソーダアルカリ性とすると柱品が析lhするからAetherで抽出し

淡酸カリで乾燥．Kp25105～珍0。1・19・之は柱品に固化しFp　52・5～4・5。・前のものと滉

　融同一．

　　試料：＄・090mg，　CO26・050mg・H201・390mg・

　　試料：3．608mg，　N20．272cc（15．5。，766㎜）．

　　試料：3．715mg．　AgC13．600mg．、

　　　C7H80NC1計算値C53．4，　H　5．1，　N　8．9，　C122．5．

　　　　　　　　実験値　　53。4，　　5，0，　9．0，　　2410．
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　母液はCli6roformで抽出し淡褐色結品．4．99，共0．59を取りPikratとすると1．19，

Fp　125。，4－Aethoxypyridin－N・oxyd　Pikratと混融して同一．

　水溶液は乾1固し無水酒精で抽出し乾洞すれば針晶となる．3．5g．　Pikrat：黄色針晶．　Fp

121～2。．原料のPikratと混融し中畑で熔融。

　4－Aethoxychinolin・N・oxyd　lと酸塩白燐の反面：一4－Aethoxy一体1．79，酸塩化燐i　10ccと

常温に混じ80。．3時間加温後氷水に投じて分解しソーダ友でpH　1．2附近としAetherで

抽出し焼温温で乾燥．Kp3170～80。（浴）．　Fp　79～82『の無色針晶．1．279．　Beilstein反慮強

陽性，Pikratを作らす．

　　試料：3．150mg，　CO27．365mg，　H201．280mg．

　　試料：3．420mg，　AgC12．495mg．

　　　C11HIDONC1計算値　C　63．8，　H　4．8，　C116．9．　　　　、

　　　　　　　　　実験値　　63。8，　　4・5，　　18．1．

　母液は更にpH：7．0附近としAetherで抽出ずる．　Kp3130～40。の無色油．0．21gl

Pikrat：Fp　203～4。の黄色柱晶・

　　試料：3．160mg，　CO，5．890血g，　H200．910mg．　　　　　一

　　試料：3．795mg，　N20．444㏄（13。，753㎜）．

　　　C11H110N・C6H307N3計算f直　C　50．7，　H3．5，　N13．9．

　　　　　　　　　　　　実験f直　　　50．9，　　　3．2，　　　13。8．　・

　母液ぱ更にクロ・ホルムで抽出するも痕跡の針晶及び樹脂のみ．　＼、

　ρ・Nitropheny工・pyridy1一（4）一sulfon－N－oxyd：一Sulfid　O．149，30％過酸化水素水1．Occ，’

氷酷2．Occを混じ常温に放置．1週間後二酸化マγガンを加へて分解後減圧で乾澗し酷エ

ス．Aceto11から再結晶．殆ど無色針晶．セP　186～70（Aceton）。

　　試料：3．490mg，　CO26．065mg，　H201．100mg，

　　試料：3．380mg，　N20．317cc（13．5。，762mm）．

　　　C1ユH805N2S計算値C47．1，　H　2．9，’N10．0．

　　　　　　　　　実験｛直　　　　47．4，　　　　3．5，　　　　11．2．

　ρ・Aminophenyli）yridy1（4）sulfon：一4－Nitropheny1・pyddy1（4）sulfon・N・oxyd　O．17g，

94％酒精10ccでは溶解しないので氷酪2・Occを加へ1％塩化パラヂウム3・Occ，活性表

0・059を加へて接触還元すると極めて徐々に水素70ccを吸牧する・触媒濾去・減圧で溶蝶

前記後炭酸ソーダを加へて析出する結品を：Methano1より再結晶・淡榿色柱晶・Fp　234～6。

（発泡）．　　　　　　　　　1

　　試料：3．240mg，　CO26．470mg，　H：201．150mgゼ

、
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　　　試料：2．520mg．　N20．253cc（21。50，760mm）．

　　　　ClIHloO2N2S・112H20　講γ仙　C　54．3，　H　4・6，　N　12・0・

　　　1
　　　　　　　　　　　　　　実駁途イ直　　　　54．5，　　　4．0．　　　11．6．

　ρ・Nitrophenyl－chinoly1（4＞sulfon－N・oxyd：一・（i）Sufid　O．59，20％過酸化水素水4・Occ，

氷酷6．Occを混じ水浴中75～8502時間加温すると7翻「iして柱品が析出する．放冷吸濾．酒

　精で洗1條．上澄色三三，Fp　181。0。459（81。8％）．　Acetonより2回再結品してFp　181。・

　反懸母液を濃縮して出た二品をAcetonで再結晶．黄褐色柱品．　Fp　175。少量・前のものと

　混融同一．

　　　言弍料　：2．984mg，　CO25．938mg，　H201。048mg．

　　　試料：1．824mg，　N20．161c㎝（27．8。，760皿m）．

　　　　C15H1。05N2S　計算値：C54．5，　H　3。0，　N　8．5。

　　　　　　　　　　り乙瞼f直　　　54．3，　　　3．9，　　　10．0．

　　（ii）sulfid　o．5g，30％過酸化水素水1．occ，氷酪5．occを混じ409位に加温溶沿せし

　め常温に放置，翌日結品が析出する．6日目に濾取し酒精で洗海する・淡黄色柱品・’0・459

　（81．896）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　：1

　　かAminopheny1－chilloly1－sulfon・N・oxyd：一Nitro化合体0・59　を氷酷に懸濁し．．50％

　Pd一三0．39と共に接触還元する．水素190ccを吸牧するから常法により取出しMethano1

　で再二品する．黄色結晶，．Fp　225～26。（発泡）・

　　　試料：2．683mg．　N20．196cc（13．4。，752皿m）

　　　　C15H1202N2S・2H20計3｝二値N8．7，実験値N8．6．

　　4－Methylthiazoly1〈2）一pyridy1一（4）一sulfon・N・oxyd：一Sulfid　2．4g担0％過酸化水素水

　7．5cc，直言10．Occの二二を約2年放置，乾掴して贋るものに水，淡酸ソーダξ加へClllorform

　で抽出し炭酸カリで乾燥．之より無色柱品（Aceton＞Fp　169～70。

　　　試料：3．180mg，　CO25．033皿9，　H200・750mg・

　　　試料：1．978mg，　N20．151cc．（17。，771mm）．

　　　　CgH803N2S2　計算仙：．C42．珍，　H3．1，　N9．2．，

　　　　　　　　　　　実験1ばi　　　43．2，　　　　3．0「　　　9．1！

　　4－Methylthiazoly一（．2）一chinolyl一（4）一sulfonくN－oxyd：一Sul｛ld　6．Og，30％過酸化水素水

36・ρ．の混灘約2靴温放置・1嚇1姻して鵬ので水・灘ソーダを加へてChlo「oform

‘で抽出して表出カリ．で乾燥．A・e㌻9・，酷エスで再結品・二色オ・主品・Fp　205～6。・、此色はア．
鴨

　ルミナによるChromatograp11で精製するも除去出來なv・・　　　●

　　　試料：3．031mg，　CO25・789mg，　H20　L　O511ng・
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　　C13HloO3N2S2計算：値C51．0，・H3．3．

　　　　　　　　　実験値　　52．1，　3。9．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4，5－Dimethylimidazoly1（2）一pyridylsulfon・：N・oxyd：一Sulfid　10．4g，30％過酸化水素

水32．Occ，氷酪40ccを約2年放置，内庫は飴状を呈し中に結品がある．水を加へて吸溢，

Methano1より再結晶．建品．　Zp　239。（発泡）。

　　試料：2．765mg，　CO24．444mg，　H20　L117mg．

　　CloH1103N3S・H20’計算値　C44．3，　H4．7．　　　　　一

　　　　　　　　　　　実験値　　43．8，　4．5。

　4，5－DimethyHmidazoly1（2）一chi耳01y1一（4）一sulfon－N－oxyd：一Sulfid　5．Og，30％過酸化水

素水7．5cc，側々15．Occの混液を約2年間殊置，内容乾1固して孚固体・．’水，表酸ソーダを

加へてChloroformで抽出すると非常に：国恥である．且炭酸カリで乾燥の時黄色結晶が附着

する．Chloroform溶液より溶媒をとばしBenzo1溶液としてアル，ミナ暦のChromatograph

を行ふ（アセ｝ンで展開）・黄色桂晶・Zp　236。・炭酸カリはAcet・・で温浸しアルミナ暦

を通して精製．Zb　232。の黄色桂町．此2者ぱ同一．（混融）・一一緒に精製して淡黄色桂晶

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，Zp　23go，

　　試料：2．955mg，　CO25．914mg，　H20．1．170mg．

　　試料：2．378mg．　N20．255cc（16．0。，759mm）．

　　　C14H1303N2S　計算式：C55．4，　H4．3，　N13．9．

　　　　　　　　　実験値　　54．6，　4．4，　　12．7．

　4，4’一Dipyridylsulfon・N，　N！・dioxyd：一Suifid　O．59を少量の調弦に溶解，30％過酸化水素

水0．49を加へ室温に10日聞放置．器品（Methano1）．　Fp　243。0。39．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9
　　試料：3．460mg，　CO26．140mg，　H201．125mg．

　　試料：3．800mg，　N20．358cc（21。，771mm）．

　　C1。H803N2S　計算値　C　47．6，　H　3．2，　N　11．1．

　　　　　　　　；尾匿憂f直　　　48．4，　　　3。6，　　．　11．1．

　4，4’一Dichinoly王sulfon・N，N’・d二〇xyd：一Sulfid　2・09，氷酷4。Occ，30％過酸化水素水2．Occ

を室温に4日放置．淡黄色柱晶．（酒精）．Fp　213～5。（発泡）．

　　試料：2．293mg，6　N20．138cc（15。，749mm）．

　　C、8H、20、N、S・H，0計算動勢6，実瞼値N7・9・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（口召不0　24　年　1　月）

　　　　　　　　　　　　　　　引用丈献

　　1）落合，石川，有馬：薬雑63，79（1943）・－
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2）

3）

4）

5）

6）

7）

8）

9）

10）

11）

12）

13）

落：合，林，堅田：薬雅．67，79（1947）。

落合，石川，崔＝薬雑．63，280（1943）．

詳寄合，　堅田，薬剰E．　63，　186（1943）。

落合，勅使川原：薬雑．65（甲）5；落合，内藤：薬雅．65（甲）5等．

落合，堅田：薬雑．63，265（1943）．

堅田　：薬剰窪．67，　61　（1947）．

落合，板井，吉野こProc．1皿p．　Acad．　Tokyo　XX。141（1944）．

板井　：薬享猛．　65，　70．　（1945）．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．

Bayer，　B16m：B．15，2150（1882）．

Bayer，珍16m：B．15，2148（1882）．

Zincke　u．　Lenhardt：A．400，2．

板井　：薬享1髭．　66，　8（1946）．

b

’

■
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フリルプロピオン酸の合成

技官丸田省三郎
助手　遠藤完一郎

副手太田和男
　　　　　Synthesis　of　Furylpropionic　acid

Seizaburo　Maruta，　Kanichiro　Endo」　Kazuo　Ota

　フリルプロピオン酸が植物生長ホルモン剤として優れ，たる発根促進作用を有することば昭和

13年志村1），昭和16年玉利2）により発表された所である．即ち志村は在來系統のS．31号，

’S．42号に就ぎフリルプロピオン酸，伊インドール酪酸及びフェニルプロビオン酸其の他を

用v・て試験し0．01％，24時聞処理に於ては標準区の発根歩合70％に対して何れも100％

の発根歩合を示し又α005％，24時間処理に於てはフリルプロビオン酸及びβ一インドPル酷

酸は100％，フェ昌ルプロピオン酸ぱ90％の発根歩合を示したと云う．又i発根量に就ては

β一インドール酪酸は0．005％処理区が最も良く標準区に比し約6倍フリルプロピオン酸で

は0・005％処理区が最良で標準区に比し約3倍叉フェニルプロピオン酸でぱ0．01％，0．005％

何れも大差なく約2倍の発根：量を示したと云う・又玉利9）研究に依ると20数種の発根促進

二二を合成してその効力を試験したる結果0・01％，24時間処理ではα一ピロール酪酸，フリ

ルプロピオン酸，ヒダントインプロピオン酸，フェニルプロピオン酸，β一インドール酷酸及び

α一ナフタリン酷酸が各々優れたる作用のあることを報告して居る．かくの如くフリルプロピオ

ン酸が今日植物生長ホルモン剤として定評あるβ一インドール酪酸及びα一ナフタリン酷酸に

比し其の発根促進作用に於てしかく遜色なきのみならすフルララールより経済的にしかも多量

に生産し得られることは注目に値するものと思われる．荷叉フルフラPル誘導体は近時新しき

合成香料として世人の注目を引きフリルアクリル酸及耕フリルプロビオン酸のキステルぱリン

ゴ，オレンヂ等のエッセンスの香料としてすこぶ、る有望視されて居る．著者等は今般本品の製

造法に就き調査する機会を得丈献既知の方法にいささか改良を加え良好なる牧率を挙げ得たる

が故に鼓に之を報告する次第である．

　フリルプロビオン酸の製造珠として従來発表せられたる喝の玉うち主なるものを挙ぐれば次

の如くである．

（1）フルフラールよリフルフリデγマ・ン酸若しくぱ・ルフリデンアルタヒドを経て・リ

ルプロピオン酸を製造する方法．　　　　　　　”
　a）　フルフラールにマロン酸を作用せしめてフルフリデンマロン酸を製し之よリフリルプロ

●
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ビオン酸となす3）．

U£H・一〔ヌ・重三・〈ε88琶一ワ．・恥・H〈ε88註一∪｛一…H

　　O　　　　O　　　　　　　O　　　　　　　g
　b）フルフラールとアセトアルデヒドを苛性ソーダアルカリ性に於て作用せしめてフルフリ

デンァルヂヒドを製し之にAg20を作用せしめてフリルプロピオン酸となす4）

　　　liL、H。即興「℃＿CH。坐£1「
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一CH巳一C】ヨ「2－COOH［
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＼O／　　　　　　　　　　　　　　　＼0／　　　＼0／

　（2）　フルフラPルより次の如き諦法により先づフリルアクリル酸を製し之より電解還元・

難翫若しくはナ・リ・ウムアマノ・ガ・融る翫等によリフリルプロビオン酸蝦回る方

法．

　a）　フルフラールに無水酷酸，ビリヂン，赤血塩，アルコール性アンモニア，アラニン等の

存在下にマロン酸を作用せしめてフリルアクリル酸となす5）．

｝L幽・H・らぴ臣C〈889吾一し。弘ρ耳一qH一…H

　b）フルフラールに金詰ナトリウムの存在の下に酪酸エステルを作用せしめてフリルアクリ

ル酸エステルとなす6）．

　　1…一CH。＋C恥，。。R曳［
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一CHニCH－COOR十NaOH
　　＼0／　　　　　　　　　　　　　　　　　＼6／

　c）　フルフラーノセにアセトンを作用せしめてフルフリヂンア七トンを製し之に漂白粉，赤血

塩叉は次亜塩素酸ソーダ等を作用せしめてフリルアクリル酸となす7）

k。〕毛H・哩叫。女H一・一璽撃：ミ。畑一・年…H

　d）r所謂Perkin　反懸の慮用法であってフルフウールに無水酪酸及び無水酷酸ソーダ茄し

く瞭水轍カリを作用せしめてフリルアタリ・職となす1）・

L〕　・＋C氏…濃デ▽CH一　ご・鷺恥・

　　1－L、H覇。。。N。＿［1。H－clF、。。H＋N。c1

　　　　　　　　　　　　　（K）　＼O／　　　　（K）　　＼0／

o
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　　本報告に絶ては以上の諸法中第2法。及びd両法を経済的でもあり叉工業化の可能性あ

　る方法として楡討した．

　　1．　フリルアクリル酸の製遭

　　前述の第2法の。法ぱ藪田，勅戸がフリルアクリル酸の経済的日電法9）として発表している

　ものでその願文中にもPerkin反慮による方法よりも得量良く且つ経済的であると記載されて

　居る而して本方法の特徴は回国的熱源を要せざる点にあると思われるが現今に於ては高債でも

　あり叉時局柄入手困難なアセトンの如き溶剤を多量に使用するのは寧ろ経済的には不得策であ

　ると思考せられる．著者等は最初この藪田，紳画法と無水酪酸及び無水酪酸ソーダとを使用す

　るPerkin　反響の慮用法とは比較遭試して見たがその晒場の点に調ても操作の簡易なるr点に

　予ても叉得られ，る製品の品質の点に於ても　Perkin反癒の癒用法は藪田，紳戸法よりも遙か

　に優れた方法であると去う確信を得ることが出陣た．Perkin反慮の慮用法によるフリルアク

　リル酸の製暦法に就ては従來多くの人々により極々なる槻点から詳細なる研究が進められてい

　る．無水酪酸及び無水酪酸ソーダを使用する方法ぱ丈献記載の実験報告によれば判型温度約

　150。C，’反町時間約11時間にて得量は理論数の63～70％と報告されている．伺叉焼億時間

　の短縮，開智の上昇を企図して種々なる改良法が試みられて居るr即ち1940年のOrganic

　Synthesislo）によると無水酪酸ソーダの代りに無水酪酸カリを使用し反撃時開4時間にてその

　影野ぱ理論数の65～70％と記載されて居る．更に昭和17年5月八浜，非木11）は門門ソー

　ダの代りに炭酸カリを使用しこの町営炭酸カリが無水酷酸と作用して酪酸カリを生じ之がフル

、フラールに作用するものと設明してv・るが反磨時間は始め1CO。Cにて6時間次v・で140。～150

　。Cにて8時間加熱しその鮫鞘は最高理論数の60．5％であると報告して居る．次v・で昭和17

　年6月に由良，山木，原及び小田12）等は無水酪酸及び無水酷酸ソーダを使用し之に少量のビリ

　ヂンを添加して灰皿せしめ反慮時間2時間にて得量理論数の63％を得だと報告している・こ

　の一合ピリヂン添加の効果に関しては由良等の報告に於ては詳細なる実験報告が無V予め充分

　その効果を認めることが出門ないが之を添加することにより脆水作用を促進し反慮時聞を短縮
　　　　　　　　り
　せしめ得るばかりでなくその牧得率も之を上昇せしめ得るもρと想像される．著者等は上述の

　如き多数先人の研究結果を綜合しフルフラールに少量のビリヂンの存在下に無水酷酸及び無水

　凹凹カリを作用せしめて門端を行v・πる所反響上聞2時閥にては得量理論数の69％反汐時聞

　4時間にてぱ得量理論数の75％に及ぶフリルアクリル酸を製造することが出門た・

　　II．　フリルプロピオン酸の製i冶

　　フリルアクリル酸よリフリルプロビオン酸の製三法には前述の如く1）電解たよる方法13）

　　2）接触還元に貼る方法14＞・3）ナトリウムアマルガムによる方法15）・の3種がある・

　　1）　の電解還元による：方法はヒドロ肉桂酸の製造法と同様の方法1乞よりて得られその得量
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は60ん70％であまりよくなv・．2）の接触還元による方法は大正14・年刈米により報告され

ているが之には接触剤として白金黒を使用するものと膠状パラヂウムを使用するものとある・

訪者は得量は記載されて珊らす後者は殆んど定量的に得られると報告されて居る．この方法に

就V・ては目下研究中に就き後日改めて報告し≠ζいと思う．3）のナトリウムアマルガムによる

方法は最も実際的に側直ある方法と思考されるものであって今回は之に就V・て研究を行った．

即ち常法によリフリルアクリル酸のナトリウム塩溶液に3％ナトリウムアマルガムを加えて

撹判～しつつ還元を行い反慮絡了適訳血液を塩酸にて酸性となしエーテルにて抽出する．このニ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　リPテルにて抽出する揚合塩酸酸性弱きに過ぐる時は之を長日聞放置する時生威品は徐々に潮解

し著しく褐色を呈する傾向がある．依つ」（著者等は之を弧酸性となしてエーテルにて抽出した

る処この潮解現象を避け得たるのみならす比較的蒲色も軽度に・とどむることがlil來た，伺最近

の研究によりこのフルフラPル誘導休の飴色性は徴量のハイドロキノン倒しくはα一ナフチル

アミンの混入により避け得られると云われて居る．

實　　験　　の　　部
9

　　1．　フリルアクリル酸の製逡

　（A）無水酷酸及び無水酷酸ソーダを用いて行いたる実験．

　新たに蒸溜せるフルフラール（b．P・166。C）209．，粘製無水耐酸409．及び予め熔融して調

製せる無水酷酸ソPダ409・を冷却器，温度計を附し旋る三頸フラスコに入れ汕浴中にて所要

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ら
南画加熱反着せしめる・心慮液に500～800ccの水を加えて水蒸気蒸溜に附し未反慮のフルフ

ラール及び無水酷酸を除去母液を塩酸（1：1）にてコンゴーレッド試薬を川v・酸性となせば冷

却後淡黄色の血書混々を得る・m・P・139。C．・之を熱湯より再結晶すればm．P．140。Cのも

のが得られる．木品は冷水には殆ど不溶．熱湯，アルコールには可溶．二硫化炭素，リグロイ

ン，エーテル，酪鯵並びにベンゼンには無電である．今木方法による実験成績を記載すれば次

の如くである．

実騒二号

1

2

フルフラ
ール（9）

20

20

無水酪酸ソ
ーダ　（9）

40

40

無水酷酸
　（9）

40

40

反騨購・醸雄画面す
150。

150。

11

11

19

19

65

64

　術前記と同様ρ操作にてビリヂンを添加して行いたる実験威績は次の如くである．この揚合

使用せるビリヂンは水蒸気蒸溜の際回国慮フルフラール，無水酷酸と共に溜出される．
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実駿番号
フノレフフ
ール（9）

1　　　　　15

2　　　　　ユ5

轡醗酬ピ・ヂ・

30

17

30

26

6滴

6滴

反応二度
　（c）

　150。

　150。

1反応時間

8

8

購亡帝鯉⊥
　15．3　　　　70

　15．0　　　　69

　以．上の実験成績に於て明かなる如くピリヂンを添加したる揚合は添加せざる揚合に比しその

牧率に於て約5％上昇し反鷹時間に於て3時聞之を短縮することが出來π．

　（B）無水塩酸及び無水酷鹸カリを用v・て行v・回る実験．1　　　　　　　　　　　　　　●

　前記（A）の実験方法に従い酪酸ソーダの代りに酪酸カリを用いて実験を行：つた1その成緯

は次の如くである．

実瞼番号

1

2

3

フノレフラ
ール（9）

15

15

15

無永酪酸
カリ（9）

30

12

12

無水酷酸
　（9）

30

23

23・

ビリヂン

6滴

6滴

6滴

反応湿度
　（c）　，

150。

1400（油浴温度）

140。（言1由1谷澁｛度）

反応時間

4

4

2

認翻嚢灘

15．3

16．4

15．0

70

70

69

　以上の実験によれば無水心隔ヵリの使用：量ぱブルフラール15gに対し12gにて充分なるこ

とが知り得られる，又その品品温度に就いては無：水酪酸カリを使用したる二合は反鷹が速かに

進行し150。Cにては高きに失するものと認められる．而して実瞼番号2及び3に於ては油浴

の温度を調節して140。Cに保ち実験を行ったものである．

　II。　フリルプロピオン酸の製造

　（A）　ナトリウ．ムアマルガムの製法

　本実験に於て使用し旋ナトリウムアマルガムはFisther：‘‘Experiments　in　Organic　Che－

mistry，’418に記載しある：方法に従い次の如くにして調製した．即ち6．99の金属ナトリウ

ムを250ccのエルレンマイヤーフラスコに取りトルエン10～15cc匠て覆v・注意深く加熱熔

融せしめる．金属ナトリウム熔融後乾燥せる水銀3409を始めの2～3ccは少量宛振盟しなが

ら滴下し振盗を絶えず継続しつ玉回るべく早く残りの水銀を加え経る．三態絡了後トルエンを

蒸溜すれば3％のナトリウムアマルガムが得られる．

　（B）　フリルプロピオン酸の製造

　ブリルアクリル酸15gを苛性ソーダ4g水75ccに溶解し之を内容250ccの三頸フラスコ

に移し之に3％ナトリウムアマルギム3509を添加擬絆して還元を行v・約6時間にて反慮を

絡了する・反響終了後一夜間放置水銀を分離したる後塩酸にて弧酸性となしエーテルにて抽出

する．エーテル蒸溜残溢は即ち粗製フリルフ．ロビオン酸であってm．P．49。C．之を石油エー

テルより再結品すればm．p．50～51。Cとなる．かくして得られる製品は長日聞放置するも幾
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分茶褐色に変色する程度にて潮解しなV・・木品は水及びエーテルに可溶，

呈する．

濃塩酸により黄色を

実験番号

1

1

㍊叙る鱒峯袖裏

15

15

350

350

済了｛生ソ簡タ●

　　（9）

4

4

水（cc）

75

75

反応時間 慧懸話僕零細

6

8

12．7

12．9

84

85．0
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σ一ナフヂルチオ尿素の合成

　　　　　　　　　　　　　技官丸田省三郎

　　　　　　　　　　　　　　Synthesis　ofα・Nathylthiourea

　　　　　　　　　　　　　　　　　Seizaburo　Maruta

　α・ナフチルチオ尿素は之を略して俗にANTUと呼ばれ藩歯類動物に対し猛烈なる毒性を発

揮し殊に之が殺鼠剤として優れたる効力を有することは定評のある所である．傳えられるとこ

ろによれば1匹の鼠（体重大約1509前後のもの）に対しては亜砒酸が17～32時間内に

6mg．，燐が同時間内に3mgにて之を発死せしむるに対しANTUは優にL5mgにて百発

百中之を鰭死せしむることが幽來ると云う．然かも入体に対しては殆ど無毒である為めその取

扱〉・も樂であると去う利点を有してv・る．α一ナフチルチオ尿素に関しては嘗て2，3の雑誌に

掲載紹介されたことがあるがその製造法に就v・てはナフタリンよりの一貫した詳細なる発表は

なV・．著者は此の度ナフタリンを原料とする本品の合威法に就き調査し従來の丈献に改良を加

え良好なる牧率を挙げ得たるが故に蚊に之を報告する次第である．

　α一ナフチルチオ尿素の製造法に就き著者が1946年に入手することを得たH・H，Hatt及が

W・J・Troyahn（Melbourne・Fishermen，s　Bond　Indudtrial　Che；nistry二Lゆoratory）の報告

によると次の3種目方法が挙げられてv・る．

（1）

（II）

ノ＼／、
il

、／＼ノ

　　NH2HC1
／＼／、

　　NO2
ノ＼／＼

1引ll
　　NH2
ノ＼／、

1－ll！
、／、／

口■＋NH・CNミ司
、／＼ノ

ノ＼／、

旧一
、／＼ノ

　　NH2
ノ＼／＼

＼／＼！

　　NHCSSNH4
ノ＼／、

1ミ＼／＼／

ll

　　NO2
ノ＼／、

■
＼／＼ノ

＼／＼ノ

NHCSNH2
ノ＼／＼
1

、／、／

　　NH2
ノ＼／＼

1－1
11 1

＼／＼！

　NHCSSNH4
ノ＼／＼

＋c亀＋NH・引

i．＋・・C・・一

l1 1
　　＼／＼ノ

　　NHCSNH2
ノ＼／＼

＼／＼ノ

1｝

「＋・・S・＋H・・：＋…
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ノ＼／、
　　NO2
ノ＼／、

（III）目口→一
、／＼ノ

　　NH2
ノ＼ノ＼

ト1
．＼／＼ノ

旧＋CSC蔑一
、／＼ノ

　　NHCSC1
ノ＼／、

llロー
、／＼！

　　　NCS
ノ＼／＼

　　NCS
／＼／、

　　NH2
ノ＼／、

　＼／＼ノ

NHCSCl
ノ＼／、

旧＋HC1
、／、／

1＋

＼／＼／

HC1

　　NHCSN耳・
／＼／＼

旧＋NH・一Hl
、／＼ノ 司＼／＼ノ

　以上の3方面のうち一般ビ懸用されてv・るのは専ら（1）の方法であり本報告に於てもこの

方法に討てのみ研究を行ったゲ

　1．α・ニトロナフタリンの魚心

　ナフタリンを昌トロ化してα一ニトロナフタリンを製造する方法に就ては之まで多くの入々

により研究されたがその主なるものを挙ぐれば次の如くである．

　（1）．肉池を数日間冷血に放置して作川せしむる方法1）．

．（2），電気を通じて行う方法2）．

　（3），硫酸と砺酸との霊液を作用せしむる方法3）．

　以上のうち（3）の方法が従來最も実刑的贋値あるものとされていた．著者も之に就き実験

を行って見たが反慮生威物は融点低く之を水蒸気蒸溜によP未反慮のナフタリンを除去後精製

しなければ純良なるものが得られす予期した好結果を得ることが出來なかった．赤星，玉井4）

は先頃α一昌トロナフタリンの製逡反慮と題し詳細なる研究を発表しているが之ぱ（3）の方

法の改良法であって著者も之に就き遁試を行って見たが木法は犯量もよく生威品も純良なるも

のが得られるがナフタリンを固形体のま玉硫酸と硲酸との混液に反慮せしむるものであってそ

の際撹絆下に温度を低温に保つことは困難であり操作上不便な点があることを痛感した．よっ

て著者はナフタリンを先づ同量の氷酪酸と混合し之に撹俘しつ玉発煙硲酸（83％）を滴下して

反慮せしめたる所ナフタリンは低温に於て容易に氷酒酸と発煙硲酸との況液中に溶解し短時間

にて反回を絡了之をそのま玉放置してα・昌トロナフタリンの美麗なる黄色長針状結品を得

た．従來ナフタリンをニトロ化してα一ニトロナフタリンを生威せしめんが為めには成るべく

低温に曾て反慮せしめるのが原則とされてV・たが実際の操作に当っては前蓮の如く温度を低温
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に保つことは：困難であり操作上不便な点が多かった．然し著者の方法によると温度は40。C以

下にて充分であり然かもナフタリンを溶液状態に出てニトロ化し得ると云う利点を有し叉その

反癒時間も（1）の：方法に於げるが如く長亀芋間を要せす発煙硲酸の滴下を絡るや否や直ちに之

を冷却して結晶せしめても既に純良なるα一昌トロナフタリンを生温し得られその生成品も

（3）の方法により製造し得たるもQに精製の操作を：施したるものと同様の純品を得ることか

出來た．

　II．α・ナフチルアミンの製逡

　α一昌トロナフタリンよ．り砕ナフチルアミンへの還元法に就V・ては三三二二には種々なる方

法5）が記載されているが工業的には專ら鉄粉と塩酸による方法6）が最も経済的であるとして之

まで一般に乱用されてv・る．本方法に於て使用する塩酸の侮用量に就v・ては原料として用いら

れるα・ニトロナフタリンに対し大約：110量の塩酸（30％）を用うるのが普通であるが之は理

論的数量の大約114σに相当する．この塩酸の使用量がかく少量にてすむことに関してはA．

Woh17）並びにWitt8）により叉P．　H．　Groggins：”Unit　Process　in　Organic　Synthesis”

66にもその反慮機構の設明がなされているが著者の実験によると之に食塩を添加して三元を

行うときは反慮が速かに進行しその塩酸の使用量も之を添加せざる揚合に比しその約1／5量に

て足りることを確かめることが幽來≠ζ．術3ζその反回温度並びに皮癒時間も通常は70～80。C

にて4～8時間と云うのが従來の丈献に記載されてv・る條件であるが著者の実験では食塩添加

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　りの揚合には80。～90。C　で2．5時間にて充分であるとv・う’ことを知ることが出來た・以上の

如くにして還元を行った反回成績物は之を苛性ソーダアルカリ性に於てベンゼンに轄溶，ベン

ゼン蒸溜残渣より塩酸塩として捕集した．

　III．α・ナフチルチオ尿素の製造

　α・ナフチルアミンよりα・ナフチルチオ尿素の製造法に就いては前記H．H．　Hatt犀び

W．J．　Troyahnの報告にも掲載されてv・るが得心に就v・ては記載がなv・・昭和22年柴田9）ぱ

α・ナフチルアミ』ンとロダンアンモンによるα一ナフチルチオ尿素の製造方法に就V・て報告し

ているが之によるとm．P．165。～17G。Cのものを理論数の91％，之をナルコールより再三品

してm、P．190。Cのものを75％牧名｝し元とある・著者ぱ純梓なるα一ナフチルアミンの塩酸

塩に約2．5．倍量の水及び約1／2～1／s量のロダンアンモンを加えて加熱反慮せしめm．p．182。C

のものを理論数の約90～93％を得た・而して之をアルコールにて再結晶したものはm．p．

ユ84。Cであった・術前記H・H・耳att及びW・J・Troyahnの報告によると本製造に際し加

熱の温度高きに失する時ぱヂーα一ナフチルチオ尿素を副生するとあり之は通常のα一ナフチル

チオ尿素に比し融点高く（m．P．196。～198。C）叉そのアルコールに対する溶解度も後者は前

者に比し遙かに難溶性（α一ナフチルチオ尿素は99％沸騰アル：『一ル10ρg中に5．3g．，ヂー
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　α一ナフチルチオ尿素は1009・中に0・349を1容解す弓）であり且叉このヂーα一ナフチルチオ

　尿素は鼠に対しては毒性が弱V・と記載韻している。著者の実験によれば前述の方法により製造

　したα一ナフチルチオ尿素中にはこのヂーα一ナフチルヂオ尿素の昏惑は認められなかったが木

、品は未だ少量の不純物を含有してV・る故之をアルコールにて再結派し容易に純＊卒なるα一ナフチ

　ルチオ尿素を得ることが出語た．狗実際の工業的作業に於て多量のアルコールを油川して再結

　品を行うことは不得策であると思われるがこの場合は可及的少量のアルコール叉ぱメタノール

　を以て加温洗擁するのみにて充分精製の目的を達し逼ることを確かめることが出來た．
　　　　　　　●

實　　験 の　　部

　　1　ナフタリンよりα一ニトロナフタリンの製造

　　ナフタリン159を同量の氷酪酸に溶解し撹零しつ～温度を4G。Cに保ち之に9．179．の発

煙硲酸（83％）を滴下する．発煙硲酸の滴下絡傍耳之をそのま玉放冷すれば黄色長鉗氏のα一昌

○トロナフタリンの四品を析出する．之を濾過し水にてよく洗糾すればm．p．55。の純品を得

　る．得量18，29。牧率理論数の90％．

　　IIα一昌トロナフタリンよりα一ナフチルアミンの製造

　　α一昌トロナフタリン159・を三頸コルペンに入れ之に鉄粉15・69・水4・59・30％塩酸

0．39．及び食塩29，を加え噴く撹射しつ玉濁度を80。～90。Cに保ち還元を行う・（所要時間

　2．5時間）．反慮威嚇物は之に苛性ソーダ溶液を加えてアルカリ性となしベンゼンに軸溶ベン

　ゼン蒸溜積方を可及的少量のアルコールに溶解し之に塩酸を添加し塩酸塩となして捕集した．

　置賜13．9g．工率理論数の90％．この塩酸塩は之を直ちにα一ナフチルチオ尿素を製造する

　為めの原料として使用し得べく之を塩基となしたるものはm．p．48。C吏に之をアルコール

　にて再結晶し旋ものはm。P．50。Cを示した．

　　III　α一ナフチルチオ尿i素の製迭

　　純粋なるα一ナフチルアミンを可及的少量のアルコールに溶解し之に約牛量の濃塩酸を加え

　て得られるα一ナフチルアミンの塩酸塩159。に約2．5倍量の水を加えて加熱溶解せしめ之に

　約1／2～1／3量のログンアンモンを加え105。Cにて5時間加熱し析出するα一ナフチルチ田鼠

　素の結晶を熱時濾過する．母液を吏に加熱すれば術少量のα一ナフチルチオ尿素を捕旨し得る．

　得量’15．7～16．2g．牧率理論数の90～93％m．p．182。C．之をアルコールよP再結心し旋るも

　のはm，p．184。Cであった。木品は白色無味無臭の温品で不純品は多少次白色を呈している．

　　本研究に際しては前所長松尾仁博士並びに現所長近藤竜博士の御援助を得た．玄交に謹んで感

　謝の意を表する．

　　　　　昭和23年10月
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2一サルファ＝ルアミノー4，6一ヂメチルビリミヂンの合成

　　　　　技官丸田省三郎
　　　　　下辺遠藤完一郎
　　　　　副手太田和男
Synthesis　of　2－Sulfanilamino－4，6－dimethyl　pyrimidinと

　Seizaburo　Maruta　Kaichiro　Endo　Kazuo　Ota　　，

　2一サルファニルアミノー4，6一ヂメチルビリミヂンは別名をサルファメサヂン叉はサルファメザ

チンとも云v・1941年以來英國に於て臨床上に廣く慮用されている化学療法剤1）であってサル

ファダィ1アデン：及びサルファメラヂンと並んで肺炎双球菌に対して効力が温くしかも副作用が

少ないと云うので頗る好評を得ているものである・叉木品は溶解度が大なる治めサルファダイ

アデン及びサルファメラヂンよりも危雨性が少く従って患者の大量服用に堪え得ると云われて

いる．本邦に於てもサルファグイアデン及びサルファメラヂシは既に工業化されて治療界に提

供され七V・るがサルファメサヂンぱ未だ企業化されるに至って居らない様である．著者等は官

命に依り木品の製造法に就き調査したるが故にごしにその結果を報告する．

　サルラァメサヂンの製造法につv・てばシェーリング会心の日木特許2）に詳細に発表されてv・

る．即ち次式の如くかアセトアミノベンゼンスルホン酸クロライドにグアニヂンを作用せし

めて得られる2一アセチルサルファニルグアニヂンにアセチルアセトンをオートクレPヴ中にて

100～110。Cにて2～3日間加熱して縮合せしめ2一アセチルサルファニルアミノ4，6一ヂメ

チルビリミヂンを製し之を稀薄苛性ソーダ溶液にて加水分解してサルファメサヂンを製造する

ものである・

C瑞C。＿⊂〉，窃C1｛壁：竺ヨH、瑞、。　《＝〉、併N－C＜廠

CH3COCH2COCH3
→

　　　　　　　　　　　　　　　　　CH3

・珪一⊂〉・α一NHく》

　　　　　　　　　　　　　　　　　CH3

　　　　　　　　　　　　　　CH3

畷⊃・騨《潜
　　　　　　　　　　　　　　CH3

稀薄苛性ソーダ溶液

　　　　　　　→
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　著者鯨；は木特許法に依る事なく常法に依り先づ茨酸グアニヂンとア七チルア七トンとを縮合

せしめて2一アミノー4，6一ヂメチルピリミヂン3）を製し之にp一アセトアミノベンゼンスルホン酸

クロライドを作川せしめて2一ア七チルサルファニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂン4）を製

し之を稀薄苛性ソーダ湾岸叉は稀塩酸にて加水分解して2一サルフワニルアミノー4，6一ヂメチル

ピリミヂンを製造する那が出來た・　　．

　　　CH3CO2C2H5十CH3COCHs　I　NaOC2H5一→CH3C（ONa）＝CHCOCH3十2C2H50H

　　　CH3C（ONa）・＝CHCOCH8十H2SO4一一→CH3COCH2COCH3十NaHSO4

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CH3

　　　〔HN－C〈霊：恥・q＋・C恥…恥…瑞→・咲翼》＋・瑞・＋・q・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CH3

　　　　　　　　CH3　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CH8

　　　畷1二》＋一《＞S軌C1→・恥一《＝〉一ぐ二》

　　　　　　　　CH3　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CH3

　　　　　　　　　　　．　　　　　　　　　　　　CH3

　　　　　　　　　　CH3

　　　・嚥《慧＝〉　、

　　　　　　　　　　Cl13

　1．　アセチルアセトンの製造．

　ア七チルアセトンの製造法にはi欠の諸法がある．

　A）アセトンとアセチルクロライドを塩化アルミニウムの存在に於て縮合せしむる方法5）

　B）耐酸エステルとアセトンをナトリウムアミドの存在に於て縮合せしむる方法6）．

　C）酷酸エステルとアセトンを金属ナトリウムの存在に於て縮合せしむる方法7）．牧率23～

　　　25％．

　D）　アセトンと無水酷酸を弗化棚素のイrイ1…に於て縮合せしめる方法吊）．牧町80～85％

　E）　酪酸エステルとアセトンをナトリウムエトオキサイドの存在に於て縮合ぜしめる方

　　　法9）．　呼率　38～4596．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’
　而してA法は所謂フリーデルクラフト反掌を懸用したものであるが牧量が非常に悪い．叉B

法もC法も得量ぱあまり良くなv・．残るはD法及びE法であるがD法は牧率80～85％と雪う

記載があって非常に良V・方法と思はれるが水邦に於ては弗化下押が得られす工業化は困難であ

る．上述の理由に依り木報晋ではE法を探卜し大体に於てOrganic　Sylltllesis記4此の方法
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に準拠し実験を行った，呼量は理論的数量の32％であった．2一サルファニルアミノー4，6一

ヂメチルピリミヂンの製造にはこのアセチルアセトンの製造が最も重要であってその工業化に

当り最も難点とされる所ぱこのアセチルアセトンの吟歩であるが牧量良き節畢なる製造法が見

出さる玉揚合に於てばその工業化ぱ容易であると思う．，

　II．2一アミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの製造．

　2一：アミノー4，6一ヂメチルビリミヂンの製造法についてぱA．Combes，　C．　Combes．の報

告10♪があるが牧量は記載されてv・なv、．而してW．Caldwell等11）に依ればその牧率ぱ理論

数の78％であると報告されている．木報告に依れば1mo1．のアセチルアセトンと1皿01．の

炭酸グアニヂンを混合する時は常温に於て表酸ガスを発生して反回し叉水浴上にて軽度に温む

るならばその反慮は甚だ活渡となり反撃絡了後之を冷却し析出する白色の結晶塊を分離し之を

水から再結晶すると記載されている．著者簿も木方法を遭試して見たが猛烈に表帯ガスを発生

して網曳するが反響成績物を槍するに未だ租当量の未開慮表門グア昌ヂンが残留する事を認め

た．依って著者等は60％アルコPルを溶媒として反慮を行v杓る所反掌は円滑に進行し好結

果を得た．此処に得られる白色の結品を水にて2回再結晶すれば立方体の結晶を得る．此の物

質はm。P．1496～150。C，牧率理論数の70％であった．↑

　III．2一アセチルサルフヲニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの製造．

　2一アセチルサルファニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの製法に就ては丈献には明確なる

記載ぱないが2一アセチルアミノピリミヂン類の製法としてW．Caldwe11の報告12）が有りそ

れにぱ2一周目チルアミノ’ピリミヂン類の伸率として67～97％と報告して有る．著者等の実

験に依れば丈献記載の製法中ピリヂンを溶媒として60。Cの温度にて1時間反鷹を行うとv・

う野営よりも室温（15。～25。C）にて12時聞放置するとv・う條件の方が好成績を示した．牧

i率理論数の77％．m．P．247．9。C（補jE）．

　IV，2一サルファニルアミノ4，6一ヂメチルピリミヂンの製造．

2一サルフアニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの製造に当っては大体に絶てW．Caldwe11

等の2一サルファニルアミノピリミヂン類の製法13）に準拠して実験を行ったが原報には2一ナル

ファニルアミノピリミヂ．ン類は苛性ソーダの2．5当：量を含有する0．5～1mo1の水溶液に2一

アセチルサルファ昌ルアミノピリミヂンを入れ3時間加熱することにより加水分解しその牧率

は理論数の80（レ99％と記載されてv・る．然し乍ら著者等の実験に依ればその所要時間は丈献

記載のものよりも遙かに長時間を要した．叉稀塩酸によりても同様に加水分解し得た．而して

著者等の得た2一サルファニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの結晶の融点は176。伊177。Cで

あってシェPリング会肚日木特許14）に記載されてV・るサル．ファメサヂンの融点に一致してい

る．牧率理論数の85％．
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實 験 の 部

　1，アセチルアセトンの製法

　金属ナトリウム1・59を：乾燥キシロール67cc・を入れπるフラスコ中に加え湘下中．にて熔

融させる．熔融後フラスコを弧く振競しつつ徐々に冷却すれば粉末ナトリウムが得られる．幽こ

の内容物を予め乾燥して準備せる三審フラスコ中に移し，偵寵してキシロールを除き無水エー

テルにて充分に洗溝後之に無水エーテル170cc．を加え撹摺～器，還流冷却器及び分液漏斗を

附し水浴上に装置する．而してこめ冷却器，分液漏斗の上部には：カルシウム管を附し湿気の浸

入を完全に防ぎ分液漏斗より無水アルコール239を徐々に滴下しつつ静かに撹搾する．而し

て無水アルコPルを入れた弓術6時間撹控加熱を持続する時ぱ反慮フラズコ中にぱ白色塊状の

ナトリウムエトオキ・サイドの二品が析｝［1する．之を」一夜間放置後水浴上にて出來るだけ完全に

エーテルを除去する．次にこの析出したナトリウムエトオキサイドに分液漏斗を通して無水酷

酸エチル230cc．を出來るだけ早く加える．之に直ちにアセトン299．を10～20分間費して

加える時は此の液は褐赤色となる。その後侮1時聞加温擬判≧し旋る後室温（20。～25。C）にて

一夜間放置すればアセチルアセトンのナトリウム化合物の結品が析出する・之を傾鴻して分取

し400cc．の氷水中に溶解させ析出せるエステル暦をエーテルにて分取する．かくして得たる

アセチ～レアセトンを溶存する水暦を稀硫酸にてリトマス酸性となしエーテルにて数度浸出す

る・浸出しπエーテル屏に約209，の芒硲を加え冷戯庫にて一夜悶放置後濾過し無水工Pテ

ノセにて芒硝を洗v・この洗液と漁液を合併し水浴上にてエーテルを溜去するときは鼓に茄色せる

．粗製のアセチルアセトンが得られる・之を普通の分溜管を川v・て蒸溜し130。～139。Cの部分

を取り之に少量の炭酸カリを加えて乾燥しπる後再蒸溜し134。～136。Cの部分を取る・木品

は無色叉は類黄色の液体でb，P．136。　Cである．前記の実験結果を表示すれば次の如くで

ある．

アセトン（9）

29

燐酸エステル
　　（cc）

230

金属ナトリウ
ム　　（9）

12

キシロール
　（cc）

67

無水1アルコー
ル　　（9）

23

引導（9）

16

牧率（％）

32

し

　II．2一アミノー4．6一ヂメチルビリ’ミヂンの製法．

　アセチルアセトン9。59．を60％アルコール25cc．に溶解し之に充分乾燥し粉末となしだ

淡酸グアニヂン8．29を加え水浴上にてε0。～7G。Cに加温し約3～4時聞反慮せしめる．こ

の際盛んに茨酸ガスを発生する・冷後アルコールを蒸溜し残留物を無水アルコールと共に加熱

する・この際に未反慮の炭酸グアユヂンは不溶解物として残留する故里を濾過し濾液を濃縮し
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て生する結品を引取する・之を水門はアルコールより再結品すれば立方休の結晶を得る．m．p．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
149。～150。C得最7．59．牧率は理論数の70％．その実瞼結果｝ま次の如くである・

アセチルアセト
ン　　　（9）

9．5

炭酸グアニヂン
　　（9）

8．2

無水アルコール
　　（9）

20

時 開

4

得　最（9）

8．2

牧…率（％）

70

　III，2一アセチルサルファニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの製法．

　2．19のP」アセトアミノベンゼンスルホン酸クロライド（mp．149。C）を5cc．のビリヂン

に溶解させるとビリヂγと結合して液ぱ黄色となる．之に19．の2一アミノー4，6一ヂメチルピ

リミヂンを加える．之を室温にて12時間放置後ピリヂソを減圧にて溜去し之に永を加え再度

減圧蒸溜して大部分の水を溜慣する時ぱ2一アセチルサルファニルァミノー4，6一ヂメチル亡リ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
ミヂンの結晶が析出する・之を無水メタノールから再結憎してm．p．247．9。　C（補正）の物質

を得た。その実験威績は次の如くである．

2一アミノー4，6一ヂメ

チルビリミヂン（9）

1

p一アセトアミノペ．
ンゼンスルホン酸
クロライド（9）

2．1

・・ヂ・・cc）時

5 一夜放置

婆窺慧ζ審脚・

2 77

　IV．2一サルファニルアミノー4，6一ヂメチルピリミヂンの製法．

　2一アセチルサルファ昌ルアミノー4，昏ヂメチルピリミヂン2。89．に苛性ソーダ0．879．及び

水8．7ccを加え水浴上にて長時間加温して加水分解を行う．この反懸液に活性炭を加え朋：色

後濾過し濾液を稀塩酸にて中和しpH　6．5～6．8にて析出する結晶を無水アルコールより再結

魅する」m．P・176。～177。C・そ辱量2・39・牧率理論数の85％稀塩酸にても同様に加水分解

を行うことが禺直る．木品は白色叉は淡黄色の結晶で水に血脈である．

　木研究に際しては所長近藤竜博士並びに板井技官の御指導，御援助を得た．鼓に謹んで感謝

の意を表する．

　　　　昭和23年10月目
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スルフォンアミド耐性株に劃する昌卜．ロフラゾーン

　　　　　　　　　（試製フランン）の作用．

技官．宮木晴夫　副．ヂ　越沼きみゑ

研究生　柳町徳三　研究生　大谷政衛
On　th・A・ti・n・f　Nit・・f・・a・・ρ（F・・aci・）・g3ip・ちth6

　　　　　　Su工fonamide・tolerant　Strains

　　　Haruo　Miyamoto　　．Kimi年Koshihuma

　　　TokuzδYanagimachi　Masae　Otani

　　　　　　＿　　　　　　　1　7ま　え　カ：　き‘

スルフ・ンア’ミ剛（以下s剤と略す）髄即すると湘菌がこれ嘆雄客冷してきて

S剤が効かなくなるという審実ぱ日常吾々の経糊するところである．そして菌が抗スルフォン

アミド性を帯びてくるこの現象ぱin　vivoのみならす，　in　vitroの実験に於てもSi剤を含ん

だ堀地に菌を継代培養することによって槻察される1）一5）．さきに宮本：等はAerobacter　aero－

genesがS剤に抵抗性を獲得することの機作につv・て｝ま．，菌がより多くのパラアミノ安息香酸

を生産するようになることも一役を買っているので1まなかろうかと推論し，6）更に：尿素が菌の

抗スルフォγアミド性獲得を妨害するin　vitroの実瞼よりして17）S剤と尿素との併用療法は

両者の問の射的な協同作用に期待することのほかに，菌がS剤に耐性になるのをさまたげるで

あらうと予想した．

　しかして今回はDodd＆Stillman等8）の報告以來，新化学療法剤として注目されてきだ二

・・シ・ゾゼン（ララシリ剛　　　　　　　　　　　　　　　　　lCH轟NH・…N耳・ぱ・・剤に而かi生・なった離

晦ても，．無雌の雌・殆を＼・／ど変りのない撒蹴揮す・のを言忍めたので．鷲

の八田8）等9λのマウスを使用レ左感染防禦実験の威績と相まって，S剤とフラシンとを併用或

は交互に與えることは菌の抗スルフォンァミド性から逃れるとV・う意味に於ても，その効が充

分に期待されるであらうとの至論に蓮した．．こ～にその実験大要を述べる．

π　フラシンのS湖耐性株に面する抗菌力

　S剤耐性株としてばin　vitroでS剤を含む培地に30代継代培養することによって耐性を

得たAerobacter　aerogenes（耐性を得てv・なv・もとの菌株と較べると，　S剤に対する抵抗力

が20～30倍檜強してv・る）と都立駒込病院でS剤の杢く効の無かった吉田．大浦の2人の
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赤痢患者の糞便中より分離された赤痢菌箕田の21冠株（束京大学微菌学蒙文峯より桑原牽吾技官

を経て分譲をうけた）を使丁し元．ますこの吉田及び大浦の2菌株が，耐性を得ていなv・箕田

赤痢菌と比校してS剤に対しどれだけの抵抗性を示すかをカゼイン加水分解液を野川した牛合

成増地（Na，HPQ42．59，．KH、Po、　o・359，　Nacl　2．09，カゼイン塩酸加水分解液1・09〔カ

ゼインとして〕・d一グルタミン酸0・59・Ltryptophane　O・019・L・cystin　O・019，MgSO47早20

0．1g，　glucose　1．Og，ニコチン酸1×10輻4　M，ビタミンB11×10－4　M．蒸溜水1】．pH7．2）を

川v・て柳察し売．S剤としてはスルファチアゾール（以下S．T．と略す）を用v・，　S．T．をカゼ

イン培地で稀釈して500，1．000，2．000………5126，000までの倍数稀釈液を作り，これに無

耐性の箕田菌及び耐性を獲符してv・る古田，大浦の各菌株の菌数1．000～5．000個宛を接種し

て37。Cに培養し，1～7日にわたって毎日混濁度を指標としてS．T．の抗菌力をしらべπ・

ユ日・4日・7日の威績は第1表の如くで，7日後の判定では無耐性の箕田菌はS・T・の

256，000倍の稀釈液でその発育が完全に阻止されるのに，古田，大浦ともにS．T．の1．000

倍鰍で始めてその発育醐止・れ・程度であった．鮒㈱咄隣すると…響器一・・6

倍の抵抗性の塘強を認めた．

　　　　第1衷　カゼイン培地に於けるS．T．の箕田赤痢菌（無耐性株及び耐性株）に対する抗菌力

到定
日

1日

＼＼メE鰍倍数
　　の　使損噛耕i　．．…．．＿

箕田赤醐1菌（無耐性）

吉　田　株（耐　性）

大浦株（耐性）

4日

7日

二箕田湘II菌（無耐性）

吉　　田　　株（而蓄　性）

大浦株（耐性）

箕田赤痢菌（無耐性）

古田株（耐性）

大　浦　株（耐　性）

500 1千 2千

十

十

十

十

4千

十

十

十

十

・手i1轟6碁

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

冊i措

柵i柵

惜

柵

冊

柵

辮i5差辮i20§享

十

十

引

外

柵

十

冊

柵

十

十

十

帯

柵

十

十

±

冊

冊

509万
　6千

十

十

十

推

冊

柵

　　　　　　　謎　一………菌の発育せざるもの

　　　　　　　　　±～掛………菌の発育租度を示す

　そこでつぎにこれらの菌株に対するフラシンの抗菌力をカゼイン加水分解液増地を用V・てし

らべた．フラシンを堀地で稀釈して10，000から2560，000倍までの倍数稀釈液を作り・これ

らの各々に無耐性の三国赤痢菌と耐性を得た吉田，大浦の2菌株との菌門下1．000～5．OCO個

つつを接種して，37。Cに堀養後1～7日にわたって観察した・1口，4日及び7日の威績は

第2表の如くであって，S剤に対して256倍も抵抗力を獲得し旋菌株も，フラシンに対して
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は殆んどその威力を示していないことがはつぎりと解る．さらにAerobacter　aerogenesの無

耐性株と耐性株に刈サるフラシンの抗菌力をしらべた．フラシンを合成培地（K2HPO41．09，

Nadtrate　2．5g，（NH4）H2PO41．5　g．　MgSO4・7H200．2g，蒸溜水11　pH7．4）で稀釈して

　　第2婁　カゼイン培地に於けるフラシンの箕田赤痢菌（無耐性殊及び耐性株）に対する抗菌力

剣定日
使用菌株

フラシン株稀
　　釈倍数

　　　箕田赤痢菌（無耐性）

1周吉田株（耐性）

　　　大浦殊（耐性）

4日

7日

箕田赤痢菌（無耐性）

吉田株（耐性）
大　　浦　　株（耐　　性）

箕田赤痢菌（無耐性）

吉田町（耐性）

大　浦　株（耐　性）

1万　2万 4万 8万 16万 32万

土

十

64万

十

柵

冊

128万

什

冊

柵

256万

冊

冊

鼎

冊

　　　　　　　註前婁と同じ

50，000から640，000倍までの倍数稀釈液を作り，これらの各々に無耐性株と耐性株とを接

種し（菌量は前の実瞼と同様1．000～5．000個とした）1～7日にわたって観察した．1日，3

日，5日及び7日の押回は第3表の如くであって，1日後の判定では無耐性及び耐性株とも

フラシンの40万倍稀釈液，3日では・10万倍稀釈液でその発育が完全に阻止され，5日及び

7目では無耐性株ぱフラシンの10万倍，耐性株は5万倍であって2倍の平張となっており，

第3衷 合成培地に於けるフラシンのAerobacter　aerogenes

（無耐性株及び耐性橡）に対する抗菌力

到定日

1日

3日

5日

7日

“＼ラ喫灘
使用菌株　　　』＼

無　耐　　性　　旅

耐　　　性　　　株

無

二

耐　性

性

無

耐

耐　性

性

株

株

無

耐

耐　性

性 株

5万 10万 20万

±

冊

40三

品

冊

柵

80万

十

十

160万

÷

十

搬

320万

十

十

冊

柵

冊

640万

十

●搬

柵

搬

謎前表に同じ
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　　180　　　　スルフォンアミド耐性株に対するニトロフラゾーン（フラシン）の作用

箕田赤痢菌を用v・π揚合と同様S剤に耐性を得た・Aerobacter　aerogenesもフラシンに対し

ては，その抵抗性を殆んどあらわさなかった．そしてこの事実はまたS剤とフラシンとは作用

機序の全く異なるものであることを示唆してV・る．．

　なおこの実験絡了後New　and　nonofficial　Remedies誌（1948年）10）に潤てもS．T・ぺ昌

シリン，ストレプトマイシンに抵抗性を獲・怨した菌株に対して，フラシンはもとの無耐性の菌

株と同樺の効を示すことの記載に接した・これは吾々の実瞼結果ξ一致するものである．

皿・耐性株にi締するフラシンとS．T．との併用

　以上の実瞼よりしてS剤に抵抗性を猫得した菌株は，フヲシンに対してぱその威力を示さな

V・こ≒を確認することが出來たので，フラシンとS剤とを併川した揚合に耐81宝株に於て協同作

川が認められるかどうかを槻察した．

　　ヵゼィン加水分解液培地を川V・て，箕田赤痢菌の耐性株古田及び大浦につV・てしらべた・

・S．T．め500，’1，000，2，000，4，COO，8，000、倍稀釈液の谷々にフラジンを20万，40万，80万

160万，．107，1b8，109：絃稀釈と取るように加え，換言すればS．　T．とブラシ．ンとの全部の組

合せ液を作り，対照としてS．T．ブどけの稀釈液とフラシンだけの稀釈液とを作って，　S．T．と

　フラシンとの組合せ液の抗菌力をS．T．耳玉独の抗菌力と比較した。勿論この揚合フラシンの

軍独では菌発育阻止力はなかった・フラシンを添加した効果は認められす・S・Tl．と．フラシン

　との組合せ液の抗菌力はフヲシンを加えなV・S・T．だけの抗菌力と同一であった・・故に耐性

株に対するθ朗1効果は両者の相乗酌な協同作用ではなく，箪独にフラシンが耐性株に効力を示

　すことに期待されるわけである．

IV　抗スノレフォンアミド性に及ぼすフラシンの影轡

　一度S剤に弧力な抵抗性を獲役した菌株は，S剤を含まなv・増地に継代増養されても容易に

その性質を失なわなv・ことが知られてv・るが，Aerobacter　aerogenesの耐性株をフラシンを

含む馳に継代培養して汐ラシンと接膿しめるζとによって或はこ鋤tスルフ・ンア・ド

性が障碍されはしないかとも考え，フラシンの100万倍稀釈液に38代糸目代培養して・この菌

株について抗菌力をしらべたが，もとの耐性株と同様の力債を示して，フラシンの影響ぱ認め

られ榊・つた．．即ちS剤耐性株がS剤に対しτ示す抵抗匝を，フ，ラシンは破四方霊ぱ妨害しな

V・ものであることを知った．　　　　．　　　　．1，
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V　む す び

　フラシンはS剤に耐性を獲得し元菌株に対しても，無耐性の菌株と殆んど同様の抗菌性を示

し，フラシンの力債は抗スルフォンアミド性によって減弱されなかった．しかし耐性株でぱ

S．T．とフラシンとの間には相乗的な協同作用が認められ，す，またフラシンは抗スルフンアミ

ド性を障害乃至は破壊出來なかつπ．

　絡りに絡始御指導と御校閲を賜った細菌部部長八田貞義博士に深く感謝致します．

　　　（ロ召禾024年3　月　10目）

文 献

1）Boak，　R．　A．＆Carpenter，　C．M．：J．　Bact，，37，226，1939．

2）Lankford，　C，　E．，　Scott，　V．，　Cooke，　W，　R．，＆Hoyt，　R．　E：．Proc．　Scc．　Exp．

　　Bio1．＆Med．，42，649，1939．　　　　　　　　　　　　　　　．

3）Bank，　F．　B．＆Bank，　B．：Paoc．　Soc．　Exp．　Bio1＆Med．，46，527，1941．

4）Kirby，　W．　M．＆Rantz，　A．；J．　Exp．　Med．77，29，1943．

5）宮本晴夫，越沼きみゑ：医学ξ生物学．15巻（5号）258頁，昭24．

6）宮本晴夫，越沼きみゑ：医学と生物学．15巻（6号）312頁，昭24．

7）宮本晴夫：基礎と臨休，2霧，170頁．昭24．

8）Dodd，　M．　C．＆Stillman，　W。　B．：J．　Pharmaco1．＆Exp．　Therap．，82，11，

　　1944．

9）八田貞義．青山好作．春日齊．：丹治園枝：未発表

10）　N．N．　R．，　P．84，1948．

じ



ユ83

コロイト滴定法による細菌の議育状態の研究

特にフラシンの作用型式について

　　技官　宮木暗夫　技官　寺山　宏
　　副手　越沼きみゑ　副手　細田冨子
Studies　on　the　Bacterial　Growthe　Using　Colloid・Titration・Method，

　　Especiall　Concerning　to　the　Reaction　Type　of‘‘Furacin．

　　　　　　Haruo　Miyamoto　　Hirosi　Terayama

　　　　　　Kimie　Koshinuma　　Tomiko　Hosoda　　　　　　・

　本研究にあたり，種々御援助並びに御助言を賜った縞菌部部長，八田貞義悔士に謹んで謝意

をあらわします，　・　・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
　　　　　　　　　　　　　　　1）ま　え　が　き

　寺山はすでに正コロイドイオンと負コロイドイオンとの迅速且つ化学量論的な反慮を利用す

るコロイド滴定法を創案し，蛋白質，ヌクレイン酸，アラビアゴムその他の高分子電解質のコ

ロイドィォン的二等を述べ1）・2）：更に最近コロイド滴定法よりみた細菌及びヴールスの性状につ

いて興味ある知見を発表した．3）

　細菌はそれをコロイドと見倣すのにはや÷大きV・が，細菌の表面の負荷電とマクラミンの正

荷電とが結合し，しかも菌量とその結合量との間に季行的関係の存することが明にされている

ので，細菌の発’育過程並びにそれに及ぼす化学療法剤殊にフラシンの作用型式を，このコロイ

ド滴定法を用V・て観察してみた．

・ラーN・一
唐?刪黷ﾊN・一一・N破。〕：・H一捧

NH・CO・NH2がin．　vitro　に於て，グラム陰陽両性菌に対し殺菌的に作用し，且つ血液，血

清，膿汁その他蛋白質等の存在のもとに於てもその抗菌性を減少しなV・し・且つ毒性・刺戦性

も比較的少なV・から創傷感染，皮膚疾患に癒用して著効を牧めてV・る．4）・7）また当試験所細菌

部に於ても尿素及び他の各腫「くルフォンアミド剤とフラシンとを併用レてぞの効果の塘大する

ことを認めており，8）・9）更にチフス性疾患に対するマウスの感染防索実験に：於ても顯著な治効

率をあげている・10

　しかしながら1946年Cramer＆Dodd等ぱブドウ球菌に対する各種のフラン誘導体の作

用型式について報告してv・る他には，このもの玉作用機序の早態についての精しv・観察は未だ

見当らないようであって，新しV・化学療法剤として最近登揚してきたフラシンの作用機作をう
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かがうことは誠に興味ある問題である．

　さきに田宮，柳田等は．DoddPulfrichゐ比濁計を，B∀・，．ペニシリンその仙の抗菌物質の作

川型式につV・て系統的な高察を行V・12）宮木は光電池式比濁乱を用V・てスルフンアミド剤剤と

尿素との幽幽作川の機序に温点を加えてv・るが：3）今回ぱ正負コロイドイオン間の量論的結合

に回すくコロイド滴定法によって紬菌の塘殖1氏態を追跡した．　　　　　　　　　　　　噺

D實．験方法・

　供試菌としてAerobacter　aerogenes（327）を用v・．合成培地（K2HPO41．09，　Na・citrate

2．59，（NHのH2PO41．59，　MgSO4・7H2Q　O．2g　PH　7．4）でフラシンの所要稀釈濃度液を作

り，11入9コルペンに500cc一分注した．100。C　30分間3回減菌後，合威培地の24時間

培養液1cc宛を接種して37。Cの恒温槽内に艀置培養し，一定時間後5cc宛を無菌的に取

り出して，それについてコロイド滴定を行った．即ち滴定川コルペンに予め正コロイドイオン

としてマクラ・ンの・・。・％αは・…2％）濃度轍を2ccピ鈷苛性・一ダ…ccを加

えておき之に上ll己の無菌的にとり出した菌液5ccを加える．然るときは負の表面荷電を有す

・細菌とマクラ・ンとの飴を生す・・岳N・・H・・5ccを加えるの…の繊のアルカ

リ側では対照及び細菌のコロイド滴完曲線は常に一髭面をとって多少のpH：の変動によっても

その値は殆んど変動しないからである・過剰のマクラミンを負コロイドイオンとしての0・OQq．

2223Nのポリヴィ昌一ルアルコール硫酸カリで（以下P．　V　S．　Kと略す）Toluidin　blue

を指示薬としてミクロビューレットを川いて滴定した．反慮絡点では赤紫色となP菌とマクラ

ミンとの結合した沸澱を認める．細菌の発育力＝盛んとなって減量が多くなればそれと結命ずる

マクラミンの量も多くなり，従って遊離のマクラミンが減少するから，P．　V，　S．　K．で滴定し

燭合・この望ラミン≒面するPVSKも少！なるわけ嫡る・　1無腰す補鴨K

の値より菌の発育程度更：に薬剤の作用型式を推察することが出來る．

　　　　　　　　　　　　　　　　皿）　實　験　戊　績　　　　　　　　　　．

　（1）　フラシン，スルファチアゾール及びホモスルファミンの作川型式．

　．フラシンの20万倍稀釈液，スルファチアゾールの100万倍稀駅液及びホモスルファミンの

1000倍稀釈液を上記の合成培地を川v・て作り，これらに菌を接種してからコロイド滴定法によ

って菌の発育1伏態を鵡跡した．成績は第1図に示す如くであってP．V．S．Kの乱費滴定数（cc）

塗そのま玉縦軸に，堀養il鈴IIの経過を横軸にとれば菌の発育山線を得る．薬剤をカnえなV・合成

培地だ昧菌を撫し賜創qま71燗口頃から獣糊1こ腕頃めて対数期に入り⑳蓼
開始の時間の還V・のは振競せすに静止ま晋養したこと．ブイヨン培地のかわりに合成堀地を用v・
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る．しかしてフラシンは菌の誘導期を著明に延長せしめ．スルファチアゾールよりもむしろホ

モスルファミンに似た型式をとるとV・うことが出來よう．

　（2）菌の対数期に於けるフラシンの作川（第2図参照）フラシン1万倍，10万倍及び

100万倍稀釈液を作り，これに菌を接種して培養し，この濃度に於ける菌発育阻止曲線をみる

と，フラシン1万倍及び10万倍稀釈液では菌の発育を全く阻止するから直線となり，100万

倍稀釈液では殆んどその作刑があらわれズこなV・．薬剤を加えないでます合威増地だけで菌を

培養して対数期に入ったと思われる時即ち培養8時間後に，始めてフラシンを10万倍稀釈濃

度となるように加え，菌発官にどんな影響を及ぼすかを観禦したところ，直ちに菌の神癒を阻

止せしめるのはフラシンが菌の誘導期に作川することによるものであらう．しかして3時間後

には再び増殖し始めて対数期が現われ，フ7シンを加えなV・対照と比較してあまり大差のない

発育型式を示した．
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　（3）　菌の定常期におけるフラシンの作川（第3図参照）・

　フラシンを加えなv・合成培地に菌を接種堀養して，対数期よリ定常期に入ったと思われる

時，即ち培養18時聞後にフラシンを1千倍，1万倍，10万倍及び50万倍稀釈濃度となる

ように加えて，その影響をフラシンを加えなv・対照の合威増地と比較してみた．フラシン50万

倍稀釈では殆んどその作川があらわれなかったが，10万倍稀釈では定常期が四割されて，更に

フラシン1千倍及び・1万倍稀釈では全く薗の檜殖を阻止し≠ζ・
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　（4）　フラシンとスルファチアゾ・一ルとの協同作用（第4図参照）．

　八田簿は試験管内に凡てフラシンとスルフォンアミド剤とを併用した場合，両者の間に協同

作用が成り立ち，スルフォンアミド剤の抗菌力並びに殺菌力の塘試することを認めているか

ら，9）菌の発育曲線の上からもこの方面に槍討を加えてみた．艮llちスルファチアゾール100万と

フラシン40万，スルブァチアゾール100万とフラシン80万倍稀釈との組合せ液を作り，こ

れらの菌発育阻止曲線をスルファチアゾール100万，フラシン40万及び80万倍稀釈液の各

翠独の塗笠のそれと比較してみた．

賓

∂，ご

ムρ

　　4．8

　　．μ

鞠　得

　　4之

40

318

ヲ。♂

3、千

32

．圭0

壕’4圖
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7ラシン40石

フラシン’ m碗
動照、

　　　8　7　？　け　13　18　’7　θ　zl　23　z∫　・7　2？　ノ’　ヲ3時’日

　フラシンの20万倍稀釈液ではフラシγを加えない対照だけの曲線と比較すると明かに誘導

期を延長せしめ，且つ対数期を抑制してv・るのがみられるが，フラシン80万倍稀釈ではその

効が殆んど認められなくなる．しかるにスルファチアゾール100万倍稀釈液にフラシシを80万

倍稀釈濃度となるように加えた揚合には，フラシンを加えなv・スルファチアゾール1CO万倍稀

釈液のみよりも菌の発育抑制が著明にあらわれてくる．フラシン40万倍稀釈液をスルファチ

アゾールと併用した羽合も殆んど同様な結果を示し，菌の発育阻止並びに殺菌を指標として観

察した八田等の実験と一致している．これらの協同作用の機点として，フラシンは主として菌

の誘導期に，スルフォンアミド剤は主として菌の対数期に作用す、るから，これらの両者を併用

した場合に菌の発育の各誌に薬剤が別々に作用して，相加的に働くものと考えるのが最も愛当

ではなからうか．
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　　　　　　　　　　’，　　IV）　む　．、す　　，び

　吾々ばコロイド滴定法を旧いて細菌の発育歌況を三跡することに威功し，スルフォンアミド

剤とフラシンとの作用型式につV・て述べ，更にこれらの協同作川機序を論ずることが出來た．

」、　“　　1，　　　　　　　　　　　’．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　口召不11』24　‘1こ　4　月　10　日
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正電解高分子化合物マクラミンの抗菌性の

機作に掬する實験的並びに理論的研究

技官　寺・山　宏　技官　宮木晴夫
副手　越沼きみゑ　副手　細田．富子

　　　　The　Experimental　and　Theoretical　Studies　on　the　Anti・bacterial

　　　　　Mechanisms　of　the　Highmole㎝lar　Positive　Ion‘‘Macramin’，

　　　　　　　　　　Hirosi　Teraya加a，　　Haruo　Miyamoto

　　　　　　　　　　Kimie　Koshinuma　　Tomiko　Hosoda

　本研究にあたり．種々御援助と御助言を賜りた細菌部部長．八田貞義博士に謹んで謝意をあ

らわします．

　　　　　　　　　　　　　　　（1）まえがき

　さきに寺山及び寺山により．マクラミンがキチン質より誘導され．1）且つこれ，が極めて高v・

抗菌性を有することが．当試験所細菌部八田博士等によって確認された．2！

　細菌表面が負荷電を有することは．電：気泳動その他により確められるところであるが．寺山

及び四二病研究所荒川博士によってもコロイド滴定により精細に研究され，各種の細菌につv・

てコロイド滴定曲線が求められ，pHと表面荷電（直接にはマクラミン結合当量）の間の関係

が調査された．3）これらの結果によると，細菌は殆んどpHの全領域に渉って負荷電を有し．

pH　5～6よリアルカリ三二に於て特にその荷電が檜大することが明にせられた．即ち細菌は

斯様なpH範囲に於て．負コロイドイオンとしてマクラミンの如き正コロイドイオンと反慮

し，弧固に結合することが示される．

　斯様な事柄ぱ．恰も細菌に対する抗休グロブリンの如く，結合によりその細菌を不活性化し

逡に死滅ぜしめることが予想される．事実百日咳菌の如きはマクラミンと弧固に結合し極めて

鋭敏なる凝集沈澱を示すものである．抗体グロブリンとマクラミンでば細菌に対する結合形式

に於て必ずしも同一でぱないけれども，その結合によりて起る結果よりみて，両者の間に極め

て密接な機構iの類似が存するものとi考えられる．

　吾々は主として．大腸菌群の一種Aerobacter　aerogenesを旗ヒ試菌としてマクラミンの抗

菌性の作用機序に関する2，3の実験を行い．血つ．これに基v・てそり理論的考察を試み≠ζ．

　　　　　　　　（2）Aerobacter　aerogenesのコ．ロイド滴定曲線．・

　塞天斜面培地に培養しπAさτobacter　aerogenesの菌体を2mg！ccの割合に生理食塩水及

．ρご合威堵地・（K岬PO4王・09・（NH4）H2PO41・59・．　Na－citrate　2・与9・IYIgSO4・7H200b29・
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　蒸溜水1000cc）に2卜等に懸濁し，6G。C，30分闘加熱処理したものを川v・た．滴定法は一般

のコロイド滴定曲線4）を求める場合と同様である．即ちマクラミン0．G2％溶液5ccに種妥

濃度のHCI叉はNaOHを加えて．　pHを変化さし，これに町回湯液1ccを加えてトルイ

ヂン膏を指示薬としてコロイド滴定を行った．

　標準負コロイドとしてボリヴィニールアルコール硫酸カリを旧い，その濃度は0．OCO4767N

である．

　コロイド滴定の結果は第1図の如くである．図に於て実線は生理食塩水懸濁試料を．点線は

合成堀地懸濁試料を用v・たものを示してv・る．これによるとAerobacter　aerogenes。まpH
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1
5・5及び9．0附近に於て．二段の解離変化を示しpH≒12に於ける最大マクラミン結合

当最数（一般に負荷電仙と考えられるもの）は大約10×10－4当量／9である．即ち木菌エ9

は10×10－4当量のマクラミンと結合する．マクラミンの瓦当量を340（pH≒12）とするな

らばAerobacter　aerogenes　19は最大0．349のマクラミンと結合するとv・う計算になる．

し
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　　　　　（3）各種濃度のマクラミン溶液中に：於けるAerobacter　aerogenesの

　　　　　　　　生存時間の測定（マクラミンの殺菌力）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　予め合威培地にAerobacter　aerogenesを培養しておく．37。C，24時聞後で菌液1ccは

約107個の菌数を含む様になる・別に同じ合威培地でマクラミンの各種の稀釈液を作り，各
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9ccつつ中型試四一に分注し，1000　C．30分間の滅菌操作を3回行った．マクラミンの濃度

1ま．これに上記菌培養液1ccを添加し，計10　ccとなった時その稀釈倍数が丁度1．000，

2．000，4．000，8．OCO，16．000，32．000及び64．000倍となるように予め作っておv・た．菌液

1ccを接腫したのち，直ちに37。Cのフランキに入れ，1時間おぎに1白金耳つつブイヨン

に後世養し．37。Cに保ち48時雪後ブイヨンの掴濁の有無をみて，薗の生死即ちマクラミン

の殺菌性を判定した．まπ1白金耳のかわりに1日目つつピペットでとってブイヨンに後培養

をしてみたが，その結果は1白金耳の場合と全く同様であっπ．その域績は第1表の如くな

る．これによるとマクラミ7と菌との作用時間9時間までは，マクラミンの1．000倍稀釈の

如き高濃度に於てさえ充分殺菌することが出來す．作用時聞が10．5時間に至って漸く1．000

倍稀釈に於て菌が完全に；死滅するようになる．マクラミンの8．000倍稀釈では12時間，

16．COO倍稀釈では14時間後におv・て始めて．菌が死滅することが解る．即ちマクラミンの

抗菌性は，三体組織に化学的変化をあたえる（例えば酸化，加水分解，菌蛋白と塩を作る，菌

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第　1　表　　・

喪搬得数
作用時間　　　＼

103 2×103 4）く103 8×ユ03 1・6＞く104 3・2×104 6，4×104

0～g　h． 十 ・1・ 十 十 ・十 十

10．5 卜 十 十 十 十 十 十

12

13 十 ・レ＋
ユ4 一1一 十 十

15 十 十

　　　　　　　註　一………菌の発育を認めないもの．

　　　　　　　　　十………菌の発育せるもの．

蛋白の凝固等）∵般の殺菌剤の如く．短時間内に作用を示すようなものではなくジ菌の表面に

マクラミンが結合して菌体をとりつ玉むことによって菌の生理機能が徐々に抑圧せられ，途に

死滅に至るもので1まなv・かと想像せられる．マクラミンを1。000倍稀釈より更に濃くすると

死滅時間も更に短縮され，500倍稀釈では9．5時聞であった．なお一定門馬．菌にマクラミ

ンを作用さしたあと，ブイヨン培地で後培養する際，菌と結合していたマクラミンが化学的

（ブイヨン成分）或は物理的な影響（稀釈）によって菌と離れ，そのために菌が再び復活現象

をおこして発育するようになるのではなからうかとも考え．後培養をブイヨンのかわりに合成

培地を用v・たが，ブイヨンの揚合と大差を認めなかったし．またブイヨンにボリヴ昌一ルアル

コ幽ル硫酸カリを0・1％の割に加えたものに後培養してP菌と結合せるマクラミンを全部ボ

リヴィニールアルコール硫酸カリと結合せしめて，薗の発育の有無を槍したが．ポリヴィニー
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ルアルコール硫酸カリを加えなV・ブイヨンの場合と殆んど同様な成績を示した．即ち後馬養に

於てマクラミンと結合した菌が，マクラミンの存在しない培地に移された場合，菌と結合し旋

マクラミ7は徐々に解離し，辛じて生き残ってV・六菌があれば次第に活力を回復して塘殖する

ものであらう．

　　　　　（4）　マクラミンの濃度及び野師を種々に変化さした丁合のマクラミンの

　　　　　　　　抗菌性の津長（マクラミンの抗菌力と菌量との関係）

　前回の実験と同様にして作製したマクラミンの合威培地稀釈液に接種する菌液の濃度を種々

の割合に変え，即ち原液1cc（約1億佃）10，100，1．000，．10．000倍一…・一と稀釈した1夜

1ccつつを接種して37。　Cに増養後．1日～7日にわたって混濁の有無を回して抗菌力を判

定した5威績は第2表の如く接種菌量が大なる程．これの発育を阻止するに必要なマクラミ

ンの濃度も大になる．即ち接砥回数を103とするときは．その発育阻止に必要なマクラミン

ρ濃度は16，0σ0倍稀釈であるが・接種菌数が103～102になると128，000倍稀釈液で・．その

発育が殆んど完全に阻止される．（通常のスルフォンアミド剤の抗菌力試瞼には，この租氏の少

量の回数を接種して行うものであるの

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第　2　浅

　～一・　　　　’判定日

接種菌液稀釈雲俸　　　＼
1日

原液1cc（菌数約103個） ユ6000

　　3日
7冒
　　・6・…　1

5日 7日

16000 16000

》く10． 64…　1 32000 32…　1 32000

》く102 64000 64000　　　　　　　　　　64000 32000

×103 64000 64000 64000 32000

×104 64000 64000 64000 32000

×105 1・銘…　i 64000 64000 64000

〉く106 128000 128000 128000 64000

　　　　　　　註　欄内の数字は菌の発育を阻止せるマクラミンの稀駅濃慶を示す．

　つぎにマクラミンを合成堀地で500倍・1・COO倍及び2・COO倍稀釈となるように作製した

溶液9ccに菌数約108，107及び10c佃のAerρbacter　aρrogenesを含む菌液を1ccつつ夫

々に接種し（即ちマクラこンの500．倍稀釈液に．ぱ菌数約1C8，1．000倍稀釈液には107，

2・000倍稀釈液には106個），前回と同様に1白金耳つつをブイヨンに後培養してマクラ，ミン

，の殺菌力と菌量との関係をしらべた．

　マクラミンの500倍稀釈液では完全殺菌に9．5時聞，1．000倍稀釈液では7時間，2．000倍

稀釈液では．5．5時間であった．即ちこの成績につV・てみるに，マクラミンの濃度がうすくて

も接種される二二が少なければ殺菌時間の短縮されることが示されている．
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醒

　故にマクラミンの如き抗菌性物質の抗菌贋を論ずる揚合には，その接砥する菌量によって大

いに影纏を蒙るものであることが了解出來，しかもその影響は接種菌量の大なる揚合に殊に著

しい．また斯様なことはマクラミンと細菌体との間に量論的な結合の存在を示唆するものであ

ることは論を侯たなV・所である．

　　　　　　　　（5）染色によるマクラミンと菌との結合歌態の観察．

　寒天斜而に培養した赤痢菌（箕田）の白金計量を蒸溜水2ccに三等に回游せしめ，これにマ

クラミン0．19を加えた後，i分問3．000回韓のもとに30分間遠心沈澱す：ると・菌と結合

したと思われるマクラミンは沈澱し．菌と結合しないと母われる余分のマクラミンは上清に存

するから，上清をすて去り沈澱を再び蒸溜水2ccに懸濁して，その1白金耳量をとって型の

如く塗抹．乾燥．固定．染色を行V・，菌とマクラミンとの結合の有無，状態を観察した・

　染色にあたっては最初L6fflerのアルヵり性メチレン青液で染色後．静かに水染して濾紙

で水分を良く吸牧し，再びエオヂン（アルコール飽和溶液を蒸溜水で10倍に稀釈したもの）．

で染色した．梅鏡すると菌は塩基性色素であるメチレン青み色素をとり．マクラミンは酸性色

素のエオヂンに染り．菌の周囲にぱ赤く染つたマクラミンが存在して菌を完全にとりかこんで’

　　　　　　・第2，圖　　（L

工銭寛下に於げる菌とマクラミンとの二二1状態

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　／
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1V・る欺態を示し，これが一つの集Pとって検鏡下の各硯野に点々として存在し．菌の存しなV・

ところには父マクラミンも存しなかった．（第2図a及びb参照）

　この事実よりするもマクラミンの抗菌性は菌と結合することによるものであらうことが．は

っきりと証明出來たと思う．

　　　　　　　　　　　　　第2圖，4

　　　　　　　　げ　　　　　　　　　　　　コ

　　　　　　オ二業下に於ける菌とマクラミンとの逐吾合弗ヒ態
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　　　　　　　　（6）　マクラミンと細菌との結合に関する分子諭的考察ド

　細菌の表面に負荷電が存在し，それにマクラミンの正荷電が結合することば今まで述べてぎ

たところより明かである．吾々ぱ今こ玉で細菌表面と結合するマクラミンにつV・て，その結合

状態を分子論的に考察してみたV・と思う．

　細菌の形状のうちで簡f11なブドウ1氏球菌について論ずることにする．この球菌の直径を仮リ

　　レ

に1μとし比亜：を1．2とすれば‘本球菌1個につV・ての数値ぱ次の如くである・全表面積＝

314×10－10cm2，体積二523×10『15cm3．重量＝630×10－15g，またブドウ1伏球菌をコロイド滴定

すると，pH≒12に於てその19　は約2．2×10－4当量のマクラミンと結合することが示され

る．よって．本球菌1個は1386×10－19当量のマクラミンと結合する．細菌の様な表面にマ

クラミンがコロイドイオン的結合をする揚州は，マクラミンとボリヴィ昌炉ルアルコール硫酸

ヵリの如き粗五に糸状高分子イオン同志聞の結合に比し，相当立体的な無理のあることも想像
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せられるけれど．今仮りにコロイド滴定によって示される値を，そのま～細菌に結合したマク

ラミンとして計算してみるととにする．マクラミンの畢位分子はN・メチルグルコサミンであ

って．これが長くつながったものである．キチンのX一線解析の結果に基いて軍位グルコナミ

ン残基の占める大体の塞間的大さを考えると．9．5μ×5．2μである．pH≒12に於けるマクラ

ミンの瓦当量を340とすうならば・マクラミンの爵位分子の質量は之を　Avogadro数で除

した値即ち56x10－239となる．●また翠位分子の占める面積は大凡49．4×10噸61cm2となる．

　さきの計算に於て木球菌1個は1386×10一19当量のマクラミンと結合する．従って本球菌

1個に結合するマクラミンの量は4．71×10－149となり．引回1個につき得るマクラミンの

軍位分子の数1ま8・4×107となる・これより菌体1個にρくマクラミン軍位分子の占める全

面積は約39．5×10｝8c皿2となる．前の計算では解体の全表面積ぱ314×一10cm2であるから

此の値は約10倍以一ヒである．即ちコロイド滴定より計られる値に基v・てブドウ状球菌に結合

　　　　葺　3・圃

弥マタラミソ乞の齢摸型圖．
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す・るマクラミンの関係をみると，約7．5％重量比であるが表而積から言えば却って10倍以

上となるポマクラミン軍位分子の占める面積を出すにあたっては．’キチン質のX一線解析結果

を用v・てv・るのであって，厳密にマクラミンにつV・て行ったものではないから・10倍とv・う

のは左程鍛密な意味を持たぬとは言え．それでも紛細菌体表面より遙かに多くなってV・る．こ

れに関してはマクラミンと細菌との結合に於て．Stericな妨害のためにコロイド滴定によっ

て．マクラミンとの結合が実際よりも多V・様に出すぎてV・ること．或ぱ叉．細菌の表面が一様

な球両ではなくて細V・凹凸があり．ために球而として計算されるよ9大きな表面積を実際に持

ってV・ること等が考えられる．しかし何れに章よ噛体の飛騨商をマクラミンがとりかこんでし

まうだらうことは，想傑に難くなV・ところであって恐らく可なりの厄さをもって菌体全表而を

とりかこみ，つv・で細菌の生活機能1ヒ破壊するのでぱないかと瓜う．その校型を謝ナぱ第3図

の如くである．

　Aerobacter　aerogenesの如き桿この揚合は織毛も考慮に入る．菌は球菌に比して取扱v・が
　　　　　　　　　　　　　　　　　　、
複雑であるが．此の揚合長さを3．5μ．巾を0．6μとして計算すると・ナ体菌体につくマクラ

ミンの量は重量で約50％，両積では約70倍近くなってv・る。

　　　　　　　　　　　　　　　　（7）む　　す　　び

　吾々ぱマクラミンの抗菌性の機作について，’その作用のあらわれかた，接種菌量との関係染

色等の方面より論じ菌とマクラミンとが結合することによって，菌の生理機能が徐々に抑圧さ

れ，途に呼野に至るものであらうとの結論に聡し，箆にこれらの結合につV・て分子論的に興財ミ

ある考察を試みた．

　　　　口引不ロ244F　5　月　10　日

交 献
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2）　八田貞義，桑原章吾。宮木晴夫．青山好作．宇都宮則久．丹治園碑：ぺ昌シリン．

　　2窟．43頁．昭23．

3）寺山宏，荒川溝川：日木生化学雅誌並びに丸木細菌学雑誌特典予定（四則病研究所

　　予防衛生研究所学術集会談，昭和23年12月口述）

4）寺山宏：化学の研究，1岱，75頁，昭23．　　　　　　　　　　　．
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〔26〕＝ロイド滴定法による血清の電氣化學的研究

技官寺山宏1副手細田富子
技　官　9宮木晴夫　副　手　越沼ぎみゑ・

Electro　Chemical　Studies　on　Seru皿Using　Colloid・Titration・Method

　　　　　By　Hiroshi　TERYANA，　　Haruo　MIY且MoTo，

　　　　　　　　Tom　iko　HosoDA，　　　Kimie　KosHINuMA，

　　幽　・（1）』緒言
　血清の構成分の中，主体を成すものは血清蛋白質である．血清蛋白質の定量に関して峠，窒

素測定法，粘度測定法，屈折率測定法及び比重測定法等が挙げられる．窒素灘定法とごキ血滴

の総窒素と，除蛋白後の残余窒素を夫々キエルグール法に依って定量し，両者の差より，血清

蛋白窒素を求め，之を6．25倍して，血清蛋白の概量を求めんとするものである．後二者は．

血清の有する物理的性質と蛋白含章との問の実験的関係に基v・て，之等物理的性質よP逆に，

血清の蛋白含量を測定せんとするものである．先に，寺山に依ってコロイド滴定法が発表さ

れ，蛋白質を初め，高分子電解質を含む水溶液ば，何れ，もマクラミン及びポリヴィ昌ルアルコ

ール硫酸カリを以てする，コロイド滴定法によって，定性，定量の両方面に二って研究されう

る事が示され元．1）・2）従って，血清の如き蛋白質を主体とする溶液は当然コロイド滴定の好個の

対象となるべきものである．

　蛋白質は水溶液中に於て，両性イオンに解離するために，pHを種々に変へ乍らコロイド滴

定を行へば，一定のコロイド滴定曲線を得る。即等電点より酸性側では，血清は正荷電を示し，’

負コロ・イドイオンであるポリヴニルァルゴール硫酸と結合する．又等電点よリアルカリ性側で

は，血清は負荷電を過剰に示し，マクラミンと結合する．然して此等の結合量ぱ血清の有する

電荷砒例するものであるから洞マ二面ぱpH礁じて灘し・触清の蛋白含量その

他によっても変化する．故に血清のコロイド滴定曲線は，その血清の化学的成分に密接に関係

あるのは当然のこどである，　　　　　　　　　　　4

若し血清が軍純な蛋白質溶液であれば，蛋白含量とコ・イド滴定値とば，卒行ずる訳である

が，’ 倹ｴの電気化学的性質に影響するものとしてぱ，蛋白質の外に，『リポイド馨もあるから，

その沿長は，多少とも血清のコロイド滴定に変化を與へるものと考へられる．　臼　‘’

「木研究に当り．種々御援助並びに御助言を賜った．細菌部部長，八田貞義博士に謹んで

謝意を表する次第である．」
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198 コロイド滴定法に依る血清の電気化学的研究

　吾々は多数の人々の血清に就て，コロイド滴定を行ひ，その電気化学的性状を調査し，併ぜ

て，硫酸銅法3）を用ひて比重：を測定し，之等の成績を比較瞼討した甜♂果，コロイド澗定により

血清蛋白含量の浩長が郷心しえられ，Jtつ疾病その他に於吋る，血清の電気化学的性質の異常

変化がみとめられることを知った．木研究は今侮続行中であるが，此の機に臨み，取敢へす今

迄の結果の大要を報告し，諸家の御批判を仰がんとする次第である．

（2）實験方法

　血清は之を75倍乃至150倍に，蒸溜水で稀釈したものに就て，そのエcc乃至2ccをと

ってコロイド滴定を行った．滴定法は一般のコロイド滴定曲線を求める方法と同様である．正

標準コロイド液として，マクラミン0・02％溶液5ccをとり，之に種汝濃度の塩酸父は苛性

ソーダを0．1～1．Occ加へたのち，上記血清稀釈液を1～2cc加へ，よく振ったのち，指示薬

として，トルイヂン青0．1％溶液・1滴を加へ，ポリヴィ昌ルアルコール硫酸カリ（P．V．S・K）

の0．GOO4766～0．0006666　n　l容液を，負標準コロイドとじて滴定を行ふ．別に対照として，血

清を加へないで，正負標準コロイドイオン問のみでコロイド滴定を行ひ，対照滴定曲線を描く

各種のpHに於ける両滴定値の差」ccより，之を0．0001n　P．V．S・K．値1こ換算し，，［しつ之に

血清の稀釈度を乗じて，原血清1ccあたりのコロイドイオン結合量を求める．

　血清の比重は，硫酸銅法に従って求め≠ζ．　　　　　　　　　‘

（3）　血清のコロイ・ド滴定曲線の一般的直話

　血清のコロイド滴定曲線の一般的性状を記述するに先立って，その実例を一二紹介する．第

1表，第1図より解る如く，血清のコロイド滴定曲線は次の如き一般的特性を有する・

　a）血清のコロイド滴定曲線は，蛋白質の滴定曲線に極めて類似してみる．此事は，血清申

のコロイドイオンが大部分蛋白質に基くものである事を意味する．

第1婁　イ）健雄，♀．比1R諸1．0275血溝1501音稀駅，2cc使用

pH 1。0　1．5　2．2　3．2　4．2　4．7　5．3　5．5　5．6　5．9　6．4　7．5　8．7　9．6　　11　　12

P．V．S－K

　滴定値cc

　対照値cc

　　∠cc
∠lo（∠1＞く6．67♪

　　X75

6．396．446．486、526。566．406．165。243。782．872．562。281．931．70ユ．561．49

3．924．024．124ユ24．124．103．863．653．603．573．543．503．463．443．363．24

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
2．442．422．362．402．442，302．301．590．180．700．981．22　1．531．741．801．75

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヰ　ロ
12201210　118012001220　11501150　　795　　90　350　　490　　610　　765　870　　900　　875

Macrami豆0．02％5cc，　P・VS－K　O・0006666n．
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ロ）梅毒，孚．馬寮＝LO260血潴75倍稀釈ユcc使用

plI

P．V．S－K

滴定値cc

対照値cc

　　」cc

∠「o（∠1×4。77）

　〉く75

1．0　1．5　　2．5　　3．6　　4．4　　5．1　　5．4　　5．5　　5．9　　7．0　　8．8　　9。6　　11　　12

9。099．06　9．18　9．06　8，96　8．70　8ユ4　5．32　3．89　3．52　2．71　2．462．262．09

6．406．25　6．04　6．04　6．04　5．90　5．90　5．72　5．25　5、19　5，14　5．125．115。10噛

　　　　　　　　　　　　　　　　う　　　コ
2．69　2．81　3ユ4　　3．02　　2．92　　2．80　　2．24　　0．40　　1．36　　1．67　　2．43　2．662．85　3．01

　　　　　　　　　　　　　　　　う　　　コ
962　1004　　1ユ22　　ユ080　　1040　　1001　　801　　　143　　　486　　597　　868　　　951　1019　ユ076

　　　Macramip　O．02％5cc．　P・V・S－K　O．0004766n，

　b）　コロイド滴定に依る等電点は大体pH　5・5附近にあり，その左右に於て，極めて顯著な

るコロイドイオン結合量の変化が観測され，る．

　6）血清の正荷電はpH＝4・0より以下では余り変化しない・一般にpH＝2・5に於てダ極

大値が示され，る・

　d）血清の負荷電の塘加はpH＝6・0で，急激なる上昇はやみ，それ以上に於ては徐々に塘

回する．而して，此際には，酸性に於てみられ，た様な極大はみられなかつ≠ζ，pH＝12より上’

は，コロイド滴定の性質上行ひ得なかった。

（4）血清の比丑とコロイ・ド滴定値との問の関係

　血清の比垂は，その中に含まれる血清蛋白質の量に比例する・コロイド滴定値も叉，蛋白質

含量と密接な関係のあることは容易に推測される処である・扱て，正負の荷電の最も多い．pH

＝2．5とpH＝12について，コロイド滴定値と，比重より求められる蛋白質含量との間の関

係を求めたところ，pH＝2・5に於けるコロイド滴定位は・該血清の蛋白含量とZF行関係を示

したが，pH≒12に於ける値は，必ずしも李行的ではなv・ことが判明した・此の原因には種々

考へられるが，フォスフアチドの様なリポイドの存在が，之に相当関係する様に考へられる・

リポイドはコロイド滴定に於て，負イオン的に行動し，蛋白質にレシチンの様なものを加へる

と．著しく負荷電を丁丁することが別に認められた．

　血清の比重より血清100cc中の蛋白量（9）を求めるには次式を用ひた．9／dl＝386×（比重

一1．0077）．今大ざつぼにみて，pH＝2，5に於ける血清の正荷電旦を，血清中の急白によるもの

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　と仮定して，血清蛋白1gにつv・ての荷電に換算してみる。例へば，前例　イ）に於てpH＝

2．5の4は1215である・然して此重＝1・0275であるから，該血清1cc中の蛋白質量は

0・076829となり・之より該血清蛋白19あたりの正荷、11値は158×10－5当量となる・同様に

して　ロ）では血清蛋白19あたりの正荷電当量は1120／7・C64＝159×10－5当i止19となる・

此の値は，血清蛋白を構成するアルブミンやグロブリンの割合によっても変化すべぎは当然で
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ある．即並L清アルブミンの方が血清グロブリンよりも塩基性アミノ酸に富み，従って，アルブ

ミンが塘す程正荷電当量ぱ温し逆にグロブリンが檜せば，正荷電当量は減少するであらう．故

に特殊な生理状態にあって，，特に，アルブミン叉はグロブリンが漕長ずる揚合は別として，・正

常の血清蛋白組成に穿て1ま．此の値は．ほ穿一定となるべきは，想像にかたくない所であろ．

多数例につv・て，此の値を求めると155×10－5当量ノgとなる．従って，正常血清に於て

は，コ財田定値よ殖ちに・血清蛋白濃度が求まる・或は叉比重とコ財鏑定値よ．り・

血清蛋白の組威の変動が窺ひ得られるであらう．アルブミン対グ旦プリン比については．未翠．

実験的証拠をもつてみないのであるが．今後一等の問題についても研究してゆきたv・と思ふ。．

（5）　血清のコロイド滴定値と臨床的知見との関係

　健康人及び患者の血清につV・て，コロイド滴定曲線を求めた．その全貌をこ玉に牧録する必

要がなV・と考へられるから，た粘之に基いて考察を行ふに必要なるデータを次に纒めること

にする．即自血清についての，pH＝2・5及び12に於ける0．0001nのコロイドイオン結合当

量，及び両者の和，両者の比，蛋白含量と，蛋白1gあたりの，正解離当量をのせておく．

（第2表）

　　　　　　　　　　　　　　　　　第2　表

No。

1

2

3

4

5

6

7

8

9

ユ0

11

12

ユ3

ユ4

15

16

17

ユ8

19

病名 性別

梅毒｝

雛
擁
雛
梅　毒
　　　　
梅副
梅毒i

妊　婦

鴇
季號

結核1

♀

♀

δ

1δ
♀

♀

δ

♂

δ

δ

P

δ

梅副6
　　　　♀

　　　　孚

　　　　♀

　　　　♀

　　　　♀

　　　　δ

比　重

1．2060

1．0290

1．0260

ユ．0260

1．0250

1．0245

ユ．0265

1．0260

1．0230

LO220

1．0250

1．0240

ユ．0250

1．0250

1．0340

ユ．0260

1．0230

工0260

ユ．0265

pH2．5

1120

1263

1115

1130

9180

970

1059

1007

954

852

1001

1001

898

970

1320

980

850

850

1078

pH12

1070

・940

．720

　770
1100

1000

1124

1021

　825

　713
「871

　908

　886

　685

1000

1070

1010

1100

1288

p墾H・2251油画⊇謡1）

2190

2205

1835

1900

2070

1770

2183

2028

1779

1515

1872

ユ909

1784

1635

2320

2050

1860

1950

2366

0．96　　　　7．064

0．7418．264

0．65

0．68

1ユ3

1．03

1，06

1．01

0．86

0．84

0．87

0．89

0．98

0、68

0．76

1。09

1．17

1．29

1．16

7．064

7．004

6．678

6．485

7．257

7．064

5．906

5．519

6。675

6．291

6．68

6．678

10．15

7．064

5．906

7．064

7。257

159

153

153

ユ60

145

149

146

143

161

145

150

159

133

145

i30　　，

139

144

ユ20

149．

備考

手術前
門術後
　7日
手術後
　1年
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20

21

22

23．

24

25

26

37

正　常

正　常

工E　常

正　常

正　常

正　常

心　臓
肥　大

口腫蕩

、δ

δ

9

δ

δ

δ

♀

♀

1．0285

1．5280

ユ．0260

1。0260

1．0250

LO270

1．0235

1．0400

1135

1225

ユ305

1280

1150

1150

765

950

1381

1268

1316

ユ199

1177

1167

650

920

2516

2493

2621

2476

2327

2317

1415

1870

1．21．

1．04

1．01

0．94

1．02

1。01

9．85

0．97

8．029

7．643

7．836

7．064

6．678

7．449

6．100

6，292

141

160

166

181’

172

154

125

151

　pH＝12に於ける負荷電と，pH＝2．5に於ける正荷電の比ぱ．健康人に於ては約1．0前後

であるが，癌，結核等では1．2前後に1曾甘し，逆に梅毒忠者血清では0．8前後に減少してみ

る・此の事は血清蛋白の性質のみならす，フォスファチドの量等にも依る所が大であらうと思

ってみる．張白19あたりの正荷電仙が，健康人の方が，結核，妊婦叉は梅毒患者に此し大き

いことが認められてみる，

（6）結 語

　吾々ぱ多数の血清について，コロイド滴定を行ひ，その滴定仙に基V・て，血清の電気化学的

性状を研究した．しかして，血清の上述する様な性状は，血清中のアルブミン，グロブリン及

びフォスファチイドに起因することの可能性について，2，3考察を試みた．術亦一般にpH＝

2。5に於ける血清のコロイド滴定値は，その蛋白量に比例するから之よP血清蛋白含量の大体

の測定は可能であるとの結論に蓮した．

　　　　昭和2441…6，月30日　　　　　　　　　・

1）

2）

3）

文 献

寺山宏：化学の研究，1集，75頁，昭23．

寺山宏：化学の研究．4集，31頁，昭24．

古川春江：硫酸銅法。｝琳「書院）

6
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〔27〕人屍の腐敗に即する法讐細菌學的研究

技　　官　　桑　　原　　章　　吾

　　　　　松永　英（東大法医）

Bacterio・1egal　Investigation　on　the　Putrefactioll　of　human　Carcasses

　　　　　　　　　　　　Syσgo　Kuwahara

　　　　　　　　　　　　Ei　Matsunaga（Med．　Fac．，　ToKyo　Jmp．　Univ）

　　　　　　　　　〔1〕ま　 え』 ﾍ雪　き’

　屍体の分解は，’一方には臓器組織の漕化酵素による自家融解と，他方には種々の細菌酵素に

よる分解作用とが五に結びつv・て営まれ，その結果として起る腐敗現象は非常に複雑な細菌化

学的現象なのであるから，屍体現象の研穽に当ってはこの両者は恒に李行して楡討されねばな

らなv・はつである．屍体腐敗の化学的な方面につv・てはわが國でも遠藤（中節）敏授とその門

下によってくわしく研究され，多くの貴重な知見が得られてv・る．ところが細菌学的な方面に，

ついてぱまことに研究の数が少く，叉それらの研究も翠に屍体臓器から分離した細菌群の分類

所属を決めるという点に止まって，これらの細菌群と腐敗現象とのつながりについては殆んど

考慮がばらわれてV・なV・．然し，現在の吾々にとって必要なことば，屍休に繁殖する細菌の性

歌をくわしく調べることよりも，むしろ屍体腐敗とにらみ合せた細菌学的研究，即ち人屍の腐

敗がどんな細菌に由回して起るか，叉腐敗の進行につれてそれがどんな風に浩長ずるか・更に

腐敗現象の発現及び進行を左右する内外の諸條件が腐敗菌の作用にどんな影響を及ぼすかとV・

うような，謂はば多角的にみた細菌動態の描寄でなくてぱならない．著者らはこの点に注目し

て，100例の入屍体について，一方にはその死因，年齢，気温，屍体のあった揚所と保存の状

況等の内的，外的の諸要因，及び屍体現象をできるだけくわしく記載して腐敗の程度をしら

べ，他方無菌的にとった屍体臓器，特に心血を，好気的及び嫌：気的に培養して分離した細菌の

性状を検査し，腐敗現象と屍体臓器の細菌群との間の関係を種々の角度から槍討し・併せてそ

の細菌がどこから小畔したものかを推定してみた・この論文では下血に現われる細菌群を中心

として槍討してみ旋V・と思う．　　　　　　　　　　　　　、

　　　　　　　　　　　　　　，

　　　　　　　　〔豆〕屍禮細菌についての從來の研究とその批剣

　屍体に関係する細菌についての研究はBiHroth（1874）に初まると去はれるが，その中比較

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の的詳細な記載に接し得るのはStrassmann－Strecker（1889），　Bordoniむffr中cci（1890），
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　　　　　　　　　　　　ロOtto・1enghi（1δ91），　Klein（1899），　Strauch（1910），只assfeld（1921），黒田（1927），等比

較的少数に止まってい．る。主な研究について次に簡軍にその要点を述べてみよう．

　Strassmannu　Strecker（1889）は、．（1）腸カタルで死亡した死後4日，牛才の乳児の

V・cavaiinf．（2）射殺後時間の成人の，V－Poplitea（3）死後4日のアルコール中毒者の

A．pophteaの血液を，　Bouillon，　Pepton水，　gelatin培地に好気性培養し，何れからも

B．a工bus　cadaveris，　B．　Citreus　Cadaveris．の2桿菌を山売．

　Bordoni－Uffreducci（1890）｝ま結核，膀胱炎，腸疾患で死亡し24～48時間を経過した屍体

の大動脈血液にB．Prote　s　Vulgarisを認めた．

　Ottolenghi（1892）は死後18～48時聞の人語（4～14。C）3屍体，死後50時聞の犬（15～

20。C），死後50：時間程度の家兎（18～22。C）2匹の心耳から，主としてMicrococ㎝s　Can－

dicans，　B．　mesentericus　Vulgatus，　B．mesentedrus　ruber，　B．　mesentericus　fuscus，

Micrococcus　albus　liqu（faciens，　Microc・ccus　Aurantia㎝sなどを分離してみる．

　Klein（1899）はモルモットの屍体を地中に広めておくと大腸菌，変形菌は速かに泊失し，

B．cadaveris　S加rogenes（B．　putl　ificus）が優位を占め蛋白分解にあっかること，これらの

菌は生存時大腸内に存し，死後嫌気性腐敗の主位を占めることを述べて屍体細菌の腸管山嶺設

の口火を切った．

　Strauch（1910）は屍体の生前の病源菌の槍京を主目標として，2000例の屍休血液を槍在

した．従って彼は死後屍休を氷室内に保存し腐敗の進んだものは除外してv・る．彼の結論の中

で最も注口すべきものは「よく保存された屍休で死後時間までに心血‘やに認められる菌は生存

時血中にV・たものであって，死後縞菌が血中に入るとV・う仮定は当らなV・」としてV・ることで

ある．・　　　　　　．　　．　　　　’

　Rassfeld（1921）も亦Strauch伺じく屍休細菌の腸管由來説に反対の立揚をどつてv・る．

彼は400例の海鼠につV、て好気性及び嫌気性堀養を行って連鎮球菌，柿炎双球菌，・葡萄状球

心，インフルエンザ菌，チフス菌，パラチフスA，B菌，フリードレシデル歯，線膿菌，．大腸

菌，変形臨：放線〃こ菌，糸ll臆i，　Welch菌，砿傷虚弱，淡疸菌，　B，　putrificus　tenius，1

B．・amylobacter，　Str．　putrid己sを分離し死後血中の細菌11轍は生前叉は死職期に∬祉中を循募逢

してv・たものが原因となるらしv・こと，．周囲の温度，脂肪含量，凝血量が出面の速さを左右す

るとV・つてみる．

　黒田（1927）は7人の人品，2匹の猫の屍休を楡訳して分離された一睡は主として室滅菌

と一致すると述べている．更に秋枝（1942）はモルモト屍体の細菌を槍査し．腸球菌とL，

acidophilusが主位を占めることから． Cナ腸菌は死後急速に死亡するらしv・乏云ってみる．

　以上を眺めて見ると，死体細菌の山來は，1．腸管に山田する，2．生前乃至死臓期に菌が



　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　永

臓器に入っている．・3．野中菌に由宇する．とv・う『3つの斜方があるようである．従って屍体

細菌の瞼索ぱ，まつその菌が腸管由來であるかなV・かとV・う点に重∴1くを置くのが当然だといえ

よう．ここでStrauch，　Rassfeldの採った2）の考へ方におv・て生きている間に臓器に入っ

た菌は何処に由引するかということになると避く触れられてv・なv・が．この点が遭求されなけ

ればこの説ぱ意味のなv・ものになる・なおStrauch，　Rassfeldを除v・た他の研究者は何れも

人屍と動物学とを同列にして論じているが，．．これは腸内細菌の腐敗に與る役割を問題にす、る聯

合国に奇妙なことで，人も他の動物も同じように大腸菌族が腸内細菌の主位を占め：てV・ると思

ひ込んで仕事をしたところに大きな誤りが潜んでV・るのではないかと思う．

・の問馴糊して麟漣前禰であ・かどうかが閥にな・が・・撃つ呼もv・ρ

Fgd・4　Hau職N・isser・Opi1ろS・1t・ちMecss・・4wi・k　u．　W俘iξh・1・Grunt．1ら噸器の

無菌説を，Sasaki（1908），　Conradi（1908）．　Wolbach　d。　Saeki（1909），　Bierott　uド

Machida『（1910），　Bugge　u．　Kiessig（1911）らは有壁説を主張し；dでも両者五分五分の

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　亀
威績である．．し沖・し滑化ゴ呼吸系，泌尿生殖系を除V・た他：の臓器に生存時少数の菌が生体の殺

菌力と拮抗しつ玉生体機能にか玉わりなく一定数寄生してV・るとV・うことはかなり考へにくい

ように思う，これらの悶題に対しても著者らの実瞼はある程度の答えを與へるであらう．
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〔凹〕國槍査材料と槍査方法

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ニ　ロ　　　ビ　　　　　リ　　　　　ロ
　著者らが実験に供した屍体100例はすべて東京大学法医学教室で昭和22年5月から昭和
　　「
23年1月にわπる期間行政叉は司法解剖に附せられたものである・細菌学的半蔀の対象は主

に舳であり詩附購・・月1｛！暦世騨ξ軸？柳rr鱒r黙に9いて噸種の記

載と同時に四位量についての世数塘加の欺況の観察が必要であると思われるので，この実験で

も常に菌数計算を季卜して行った．すなわち心血に：づV・でほス翼一テルをよk焼いて右心房の

壁を焼き，滅菌注射器で血液を吸引し，その一定量を普通寒天と共に陶板に混和培養し，37。C．

24時間培養後」血液1cc当りの菌数を求め，一方集落をなるべく多数釣菌し，その生物学的性

状を槍列し大体の分類所属を決める．しかし屍体か古くて血液がなかったり，失血多量で心臓

腔に㌍ているよう鵬合は・肝増戸臓心筋翻いた・この揚二四瞭メスで臓器に

割を加え，内部から19量の小片をとりこ，れをすりつぶして滅菌生理食塩水に浮管し前と同

じようにして槍査を行った．各別につv・ての李板計算による菌数の誤差の範囲は大体5～10％

の間であった．嫌気性菌の槍登につV・ては，上記の材料を稀釈してとけた葡萄糖高暦野天に混

恥し冷却しτ固まった後・1更に寒天をつぎ足して・37。C　72時間培養し・発育した集落を拾っ

て性状を槍査した．嫌気性菌については回数計算は行わなかった．
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　一方非常にこみいった蓮続現象である屍体腐敗に一定の区切りをつけてその程度を比較する

ことは，なかなか而倒なごとであるが細菌三二との比較にはぜひとも必要なことであるから，

かりに著者らは（十），（一）の記号によって各三三現象群の段階の表示を試み，腐敗度の表現を

次のよ’うに9つに分けてみた，

　上記上記のように蓮続的な変｛ヒとしての腐敗現象は著者らの考へた9つの模型に必ずしも常

にはつきりあてはまるとは行かなかったが，局所的な個々ゐ腐敗現象群とは別個に，歪体とし

ての腐敗度を表示するかなり良v・パラメーターになった．（第1表）

　　　　　　　　　　　　　　第1塾ξ　　腐敗現象と腐貝文度

腐敗 自議解 Hb
Z潤

S・met腐

@敗@ガgb　　ス

水泡 卸肱怒脹

腐敗所見の摘要

1

皿 十　　　一　　　一

：n［ 十　　　十　　　一

皿 昔　　昔　　一

V 昔　　冊　　＋

柵　　十H　什

w 冊　　冊　　昔

野 冊　　柵　　十仔

柵　　柵　　柵

一　　一　　一　　死後少時にして未だ全く腐敗起らず

＋　　一　　一　　脳血管ガス祝電少許：，脾．膵．租軟．

＋一一
T響赤色のものあり・鋤徽軽

＋　　一　　一　　漿液全部濃赤色透明，

什一一聖臨岬b浸潤・結繍気睡・肝・脾・

冊・　　一　　・一　　胸腹口唱は．上肢緑色．

升　　一　　十　　師肱怒脹の部あり．

柵・督拳タ下に水泡あるも籠人様の観に1ま至ら

措　　什　　十卜　全くE人様に全身睡大せるもの，

〔IV〕　死後纏過時間，氣温と腐敗度の関係

　著者らは死亡時の気温が20。C及び30。Cの近傍にあり，しかも威人屍で，死後解剖まで

ナ体屋内にあった例をえらび，叉失血死屍，外傷による挫滅の甚しV・ものは後に述べるように

腐敗経過がちがってくるのでこの標木群からとり除v・た35例について死後経過時間，気温と

腐敗度の相関関係をしらべてみた．（図1）

　（1）気温その他の外的二二が大体同一であれば，腐敗度は死後の時間経過に二二して商く

なる．
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　　　（2）気温の変動範囲内では，温度の．ヒ昇につれて，同一程度の腐敗度に到る時間は短縮す

　　る．即ち腐敗速度ぱ著しく早くなる．たとえば死後経過「1でば．2G。C近くで大体腐敗度はV

・　度であるが，30。C近傍ではVII度に蓮してみる．

〔V〕　聖血の細菌敗と腐敗現象

　著者らは，まつ屍体の心血1cc中の菌数を計算し，その卒均概数と，血液を介して起ると

考へられる内からの腐敗現象との聞に，どんな相関関係があるかを桧記してみた．

第咽死後経過時間．硫混と卵を度の聞係’

’

60

50

“o

30

20

’oo

量

篤

賄

∠

4

窒　　・D

ム

18噌ど29‘

△

画

●

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　敗度
　　　　　　　　　　　　1　　　π　　　皿　　　r1　　　▽　　　w　　　口　　　嘔　　　区

　　　　ゴ　（A）死後何時間すれば，心血内に細菌が出現するか。

　著者らの取扱つた屍体は死後短時闇以内の新鮮なものは甚だ少なかったから，この点充分な

二二とは武ひ難v・が，死後10時間以内のもののみを選び，その威績を第2表に示した，即ち

外界の：気湿によって差があるが．春秋で：気温が10～15。Cの珪拳は死後5～6時間まで屍血は

無菌的であるが，その蒔間を経過すると徐々に緊殖して1曾すが，夏季28～30。C近くなると，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　死後2～3時間津では無菌的であり，それを過ぎると菌は急速に塘加するものの様である．し

かしてこの知見は，細菌性感染で死亡した屍体の心血について病源菌の槍索をする揚合，吾國

9



208 入屍の腐敗に関する法医細菌学的研究

＼

の様に’Morgueの設備のない処でぱ，特に留意すべき必要白子であらう・

　　　　　　　　　　　第2ゴξ．　死後10時間以内の心血内の細萄

死休
番号

81

82

80

45

44

30

64

年
口詮

22

1

53

7

28

21

561

性
別

δ

孚

♀

♀

δ

δ

♀

死　　因

CN一中　　灘

肺　　　　　炎

肺　　射　　創

肺　　　　　炎

燐　　中　　羅

燐　　中　　縫

急性胃腸炎

今文の
場．所

后…内

〃

〃

〃

〃

〃

〃

気
1認

9

10

15

28

27

28

26

死後
時間

　7

10

　5

　3

　4

7．5

10

鷹敗

I

I

I

I

I

■

■

菌数ノcc

2±0

13±0

　0

　0

3±1

305±16

376±30

菌の腫類

C

C．

CESe．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　C＝＝た腸菌群．E＝腸球菌．　Se＝Serratia

　（B）細菌数，1気温と腐敗度の関係．

　次に気温の影響によって，屍血の細菌数と腐敗度とがどんな変動を受けるかを橡討する2～に

気温が10。C．20QC．3G。C附近の時の搬査威績を図に表はした。（第2図）

　　　　　　　　　　　　凶苫2口綱箇数・気温ζ周欺反Φ諺繋！係

馳

26・，2℃

Iooo

“［1亜雪

’

500

oあ

囲
　　　　　　　　　　　　　　　　　越興

11【皿pvロ皿四区
、
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　の　ただし乳幼兄，失血死，溺死，敗血症などで死亡したものはこの標本から除外した・’

　（1）気温が一定の一件下でぱ，腐敗の程度が旧くなるに従って屍血の細菌数もこれと祁回

して壇加してみる。それ故，屍血の細菌数は一定の気温の下では屍体の腐敗度を細菌学的に表

はす量的な指標と見倣すことが出來よう．

　（2）：気温の変動内（0～36。C）では，同じ程度の腐敗度の屍体でも，温度の高くなるのに

Z卜行して屍血の細菌数ぱ著しく塘回してV・る．このことは温度の上昇と共に，腐敗細菌の営む

諸種の生活現象が盛んになるが，それよ9も寧ろ，菌自身の緊殖の方が遙かに旺盛になること

を示すものであらう．

　（C）細菌数，気温と死後経過時間の関係．

　次に第4表の中で，屍体が死後野外に：放置されていたNo．95．　No．48．マγホμル内にあ

　　　　　　　　　　　　　　　　コ
つたNo．3の3例を除v・た残りの屍休について，気温の影轡のもとに，死後の時間の経過に

つれ細菌数がどんな変動を示すかを第3図に表はした．

　　　　　　　　　　　・第3図細箇数．気渓と死後鰹：過時間の間係

雪σoo

2500

200

r500

，OOO

500

菌

b

○

…

o　　　　　　　　　●

。　。1

：血

26－32t

●　8

画
　4．

“

7ρ匡。・（：

　一　’　　　　　　．O　　　lO　　　20　　　30　　　畠0　　　5。死灘樋柵

（1）気温の変動の範囲内では，濁度が高くなるにつれて，死後同一時間を経過した屍体で

も，屍血の細菌数は急激に塘加している．このことは，気温の上昇に従って細菌の繁殖する速
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度が早くなることを示すものである．

　（2）出血しの細菌数は：気温によってその賦し方に差ぱあるが，死後2H位までの間ぱ，同一

の温度の下で，時間の経過に比例して多くなる．この関係から逆に，気温の一定の時に屍血の

細菌数を計算し，これによって死後経過時間を測定しうるかどうかを槍討したが，気温が10。C

以下で，屍血1cc中の菌数が一己1船上V・時には，或る程度の時間の推定もなしうる可能性が

見られるが，気温がそれよりも高V・揚合には菌数も著しく多くなり，従って，実減上の誤i差や

個体差が大ぎくなるので，点数の信愚性は減少し，死後経過時間を推定することは困難とな

る。

　（D）仁兄及び失血死屍におけろ三三め細菌数．

　（1）幼兜における屍血の細菌数．

　後1ケ，月乃充4年の，体重以下の屍休6例につv・て，著者らの橡査した威績を第ミ表に

示した．この揚合にも，気温，薮撒：度，細菌数の聞にぱ，成人屍におけると同様な粗関関係を

見出しうるが；十日されることはいつれの幼心の心血の菌数も，気温，腐敗度が同じ揚合の成

人屍の引数を，遥かに凌駕してV・ることである．このことは幼兄の方が成人よPも細菌の繁殖

に特に好三二だとは考へ難く，それよりも寧ろ，幼児ぱ企血液量が当人に比し遙かに少V・か

　　　　　　　　　　　　鋸3袋　　幼児にオ3ける屍血の細網数

回休
番号

年

73　　1月

5　　3〃

20　　8〃

71　　12”

lll婿

休
近

3kg

5

5

3．5

10

2。5

死 囚

窒　　息．　死

頭腔内川」貢正

日　　　、慰．　　死

窒　　息　　死

燐　　中　　灘

窒　　息　　死

死体の
場　所

出内

〃

〃

〃

〃

〃

死後
時間

33

19

32

33

22

60

気
温

21

19

20

23

28

28

腐敗
度

1【

1［

∬

1V

lV

】V

菌数1cc

560出32

600±25

725±86

1960±86

1950＝ヒ178

2490土160

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
ら，却って血液当りの細菌数が結果として多く計算されたのではなV・かと思はれる．兎に角一

定の温度の條件の下では，菌数の多寡によってその営む生活現象ぱ或は旺盛となり，或ぱ衰微

してくるから，この橡王威績から間接に，気温その他の諸上件が同じ二合，三人に比較して幼

兄の屍体は腐敗し易い傾向にあることが想像されるわけである．

　（2）失血死における屍血の細菌数．

　次に死囚のうち特別な位置を占める失血死の死体8例の楡イ丘乱心を第4表に示した．但し

　　　　　　　ひいつれも法人屍である・

　すなはち，No．6を除き他は総て胸腔3くは腹腔に多量の出血のあるものであるが，これらの

菌数はV・つれも第4表に掲げた気温，腐敗度の同じ野合の屍体の菌数を遙かに凌駕してお
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靖4衷　　失血死屍における屍血の細菌数

目休
番号

11

66

ユ8

6

35

4

7

50

死 因

胸部刺創
腹　部　射創

内　臓・破裂

頸　部　切創

腹　部　射創

内　臓　破裂

腹部刺創
内　臓　破　裂

川　血　状　況

h陶　　　二野　　1000cc

腹　腔1100cc
冒夏　　　王控　　　　50cc

タト　Hl血正多　量・　’

且夏　　　汀空　　　600cc

鼠夏　　　　月空　　　670cc

腹　腔1000cc
胸｛腹　　　腔　　760cc

　　　ll空　　　750cc

屍体の
場　所

獄内

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

死後
時間

ユ7

17’

20

32

ユ3

ユ9

36

22

気
温

22

22

22

17

23

19

18

31

腐敗
度

：n：

且

11正

1∬

IV

IV

v

V

菌種／cc

115±21

1685±59

163士25

　30」4

ユ040±89

＞1500

＞1500

1855＝ヒ104

　　り，之に反して，頸動脈切創によって外出血して死亡したNo．6では逆に回数が蓬かに僅少

●　であると去うことである，特に腹腔内に多量の出血のあったNo．ε6，　No．35，　No．4，

　　No．50は腐敗度の割に比して菌数は著しく塘加してv・るが，これは腸内細菌叢が死後容易に

　　しかも多量に血液内に侵入して繁殖した為であらう．．叉この検査威績から間接に，気温その他

　　の諸條件が同じ揚合にぱ，一一般に外出血によってその血液の六部分を失った屍体は腐敗し難

　　く，反対に内出血，特に腹腔内に多量の出血のある屍体ぱ腐敗し易V・傾向にあることが想像さ

　　れる．

ノ

〔m　剣難の細菌の種類と腐敗現象

　屍血の細菌にば勿論好気性及び嫌気性菌の両種があるから，この両者を卒行して槍索レてゆ

くのが一番よv・わけであるが，手不足な著者らの朕態ではこれは不可能であったので，まつ好

気性菌について検査をす～め，嫌気性菌についてはごく一部に止めなくてぱならなかった．は

じめに述べたようにもし屍血から出た細菌をできるだけ細かく調べたら恐らく随分多数の種類

が記載されるであらう。しかしそれでは屋上屋を重ねるに止まることはいうまでもあるまい．

　A．屍血の好気性菌と腐敗現象．

　屍血の好気性菌としては，100例の中35例につv・て菌の大まかな性状を多数しらべ，似か

よった株の中代表的なものの性状をしらべて所属を決めた，それらの菌の生物学的性状は第5

表に示す通りであるが，ここでは主にどんな菌種が多く現われたかを吝種の要素と照し合せて

表にしてみた．（第5表）

　（1）腐敗現象の初期屍血にみとめられる細菌は主として大腸菌族，腸球菌族で大体腸内に

すむ細菌と一致してみる．
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（2）
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　　　　屍血細菌の種類は時の経過と共に複雑になP，大腸菌1ま次第にその優位を他の菌に夕

つる傾向を示す．季節によってかなりの開きはあるが，死後24時聞前後を経過すると次第に

葡萄球菌‘八丁球菌，Serratia，変形菌などの数が∫曾し，大腸菌挨は比率的にはむしろ減少の

傾向を辿る，勿論これらの菌とても何れも腸管内に常住する菌である．

（3）屍体がE人様観を呈し丈はそれに近い状態になると，好気性菌の主位は大体変形三族

によって占められ，大腸菌，葡萄球菌，八聯球菌，・Serratiaその他がこれに次で五にせP合

う形になる．

　　　　　　　　　　　第5衷　　屍血細菌の濃度と腐敢現象（好気性菌）

　屍
’． x
　番
　号

　44
　30
　24
　23
　14

　11

　97
　58
　47
　26
　10
　29
　　6

　　2

　　4

　　95

　　98

　　88

　　41

　　21

　　7
　　72

　　12

　　48

　　3

　’：15

　　74

51

死 因

燐中灘．肋骨骨捌

燐　　申　　毒

心腱麻　痺
Methano1中毒
CN一中誰

胸　部　刺　創
　（胸腔出血）

頸　部　切　創

食　　中　　毒

CN一中灘

CN一中毒

窒　　　　終
局脳膜　外血腫

外　　出　　血

i菱形窩出血
内　臓　破裂
　（腫腔11！血）

Mcthano1中毒
胸　部　射　創

外　失』血
Ac。nit中毒

Methanol中縫

腹腔　出　血
CN一中澄

溺　　　　　死

内　臓　破裂

窒　　　　　息
（マンホール内）

　CN一中湿

膿　　破　　裂

（5月胎見）

交

温

27

20

20

20

22

4

29

32

20

21

31

171
、61

19

7

8

8

26

20

18

20

20

32

18

21．

20

　　　菌数／cc
時
間

　4

7．5

15

’ユ9

13

17

21

11

15

22

25

26

32

38

19

53

41

42

28

36

36

57

6日P
27

4日

6日

3－4周

32 P2週

腐　　　細菌群の濃度
敗cli　Enter。一
　　　　　　　　　Sねph，
度　一acrogcn　cOC， Protcusその他

1

一

3土1 1 十

205±16 1［ 帯 十 Scπatia

22±：4 」［
　　1
�@1 十

42ま：6 皿 惜 十

21±3 皿 帯 十

115＝ヒ21 ∬ 冊 十 十

31±5 jI 帯 梓 十
Serratia

］1【 冊 十

873士42 ］旺 帯 十

159：ヒ24 ］1［ 惜 1　十 十

120±：18 】1【 惜 1＋ 十

713：と26 皿 柵 十 十 十

30±；4 ］1［ 柵 十

120：ヒ10 ：n【 措 十

〉ユ500 1v 帯 十 十

62土8 w 柵 什 十 十

92土7 1V 掛 昔 十，

138±20 】V 柵 ［＋ 十
Serratla

1250土96 V 惜 1　十 十 十 〃

＞1500 V 措 十

＞1500 V 柵 十 昔

P

2160±259

?P20±47

V、u 昔昔 十1

¥

昔昔 十二

Hcfc（P）

3203±143 、皿 什 十 十 柵

＞1500 1X ．昔 十 十ト 柵
Hcfe．

〃 lx 什 十 十 帯 〃

周 3890±271 IX 昔 十 昔 柵 〃

Subtils

　［рhX． 十 柵 帯
MyC。idcs
gefc
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　（4）Ottolenghiの云うような腸内よりも室中，土壊中にはるかに多v・粘草菌，馬鈴薯菌

などの有芽胞大桿菌群がほとんど見られながったことは注目1と値ナる．

　（5）全体から見て腐敗現象の初期からE人様観を示すに至るまで，好気性菌の内で強力な

蛋白分解菌としては，上紀のように晩期における変形菌が目立つだけで他の細菌にはこれとい

って蛋白分解性の強いものがない．しかも腐敗現象の進行と変形菌の壇し方の不一致から見て

特に初期腐敗現象を主演する菌群は好気性菌の中からは捉えられなかったと見てよふらう．

　B．屍血の嫌気性菌と腐敗現象．

　（1）芽胞を有する菌群については7例の屍体で検査を行った．分離はZeissler李板叉は

葡萄糖高野塞天を用ひた．7例の中すべての野合Welch菌が槍出され，腐敗がかなり進行す

るとSporogenes菌，　Putrifi㎝s菌などが現はれる．1例にはHistolyticus菌も見られた．

（第9表）

　即ちWelch菌は好気性菌における大腸菌と同じく初期に優位を占め腐敗の進行と共に次第

に蛋白分解性菌と入れかわること前と全く同様である．

　　　　　　　　　　　　　第6表　　屍血の嫌気性有芽胞菌
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号
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Iv馳

F
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V

珊

Welch

回気’性有芽胞菌

十

十

十

十

十

十

十

，，。，。9。。。，1。。，，、f、cus

　　　　l

十

十

十

十

十

十

十

その他

HistolytiCus

　（2）芽胞のなv・菌群については3例の屍体で検査を行つ疲．何れの例にもStr．　putridus，

Staph，　Anaerobi（｝us，　Neisseria族の菌が見られ，．1例にはStr・a孕arerobic囎に属すうも

のがかなり多く認められた．3例ともかなり早期の屍休で，i変形菌，　Sporogenes菌Putri窪icus

菌はそれほど多く認められなv・歌態であるから，上記の中Str．　anaerobicus，　Str．　putridus，

は初期蛋白分解に主役を果すと見てよから、う．

　なお野卑を嫌気性に培養した培地，特にSporogenes，　Putrificus，　Str．　anaerobicus，

Str．　putridusの培液がそれぞれ元の屍体と似た悪臭を放つことば，屍臭の主因につv・て示唆

を與えると共に，これらの菌の腐敗に果す役割の大v・さをはっきり物語るものである．
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　　　　　　　　　〔田〕血液以外の臓器の細菌の種類と腐敗現象

　心血以外の臓器の細菌槍査はわっか10例にす照すそれも好気性の槍素に止ってv・るが．肝

臓，脾臓からも大体心血と同じ菌群が出てv・る．（第7表）．た穿No　51は5ケ月の口恥で

筆工，融解のため全身紙状に掃李となり，腐敗高貰のπめ内臓が露出していたが，この揚合は

芽胞を持つた大桿菌が大多数を占め，大腸菌その他のものはごく少数になってV・元．このよう

に外表が融解する程になった屍体が細螺菌に侵されているのは全く当然のことである・

　以上の例から見て，少くも健全な外皮で被われた入屍が外來菌によって侵されるのは，既に

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　‘
腐敗が高度に進行してからであって，それまでの，内から起る腐敗現象を決定するものは体内

特に腸内細菌に一致する菌群であると考へられる．

　　　　　　　　　　第7貰　　心血以外の臓器の細菌の糖類と腐敗現象

僧
門
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号
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47

41
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48
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38
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肺
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　　1
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ガス
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十　一
十　　一

戸　　＋

帯　　＋

柵　　＋

惜　　十ト
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敗
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」【

】1［

】1［

V
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、皿

、皿

Ix

＞1X

説な細菌の種類

CE‘Scラ

CEPリ　　　サ

CESc
　リ　　リ

CESeSt
　リ　　リ　　　リ

CESeSt
　り　　つ　　　　り

CESeTPSt
　　　　リ　　　ロ　　　　リ　　　リ

CEScTpSt　リ　　リ　　　リ　　リ　　リ

CESeTPSt　リ　　リ　　　リ　　リ　　リ

CEScTPStHcfc
　　つ　　　つ　　リ　　リ　リ

q旦鴨・｛葺畿cs

〔V皿〕　腐敗現象の進行と細菌群の消長

　以上の断片的な腐敗現象の観察と細菌瞼雍の威績と1こ塾V・て，次に著者らは腐敗の経過に作

って起る細菌群の清長につV・て，細菌の生活機能からみてある程度の理論的考察をこころみて

みよう．

　死亡直後の屍体ではまつ大腸菌属，Welc11菌，嫌気性連鎮球菌族などが血中に塘試する．

この中前者はどちらかと“えぱ含ガ・嶽扮鰍hの菌であるがSt・r・na…bi・u・，　St・・faetト

dus　Str．　pusridus，等はいつれも血清：乃系乙川二二（凝固しなv・もの）培地で悪臭あるガスを多・

彙に発生し，臓器の溶解，黒変を示すことから見て腹部膨満，腐敗気泡の発生，吏にはIlzS

発生による硫化ヘモグロビン叉は硫化メトヘモグロビンの形成等初期腐敗にかな9大きな役割
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を果すものと見られる．溶血作用による血色素の溝出はWelch菌，大腸蔵によって行われる

’と考えるよからう，・各種の含水淡素分解性菌によって塘原が沿費されて腐敗が進行し晩期に入

、ると，C1．　Sporogenes，　C1．　putrificus，変形菌族などが主役を演じ，三白を基材として繁殖

を続けるようになる．非芽胞性心気性菌については晩期の屍体につV・ての調査はまだない．臓

器が全く融解する程度に腐敗が進行する．とこれらの好気性菌群はむしろ減少の傾向を辿P，更

に外表を破れて外からの腐敗が加わると菌種も次第に白白の枯草菌，馬鈴薯菌及び変形菌が好

気性菌の主位を占めるのではないかと思はれる．これ，らはV・つれも蚤白分解能の張い菌であ

る．（第4図）．吾々はこの点を追求すべく気温30。Cの環境で絞殺モ♪レモツトの屍体細菌の

変遷を調査してみた．この実験は気温が高ず碧たため腐敗速度が早く確実な消長曲線を掴むこ

とはできなかつ旋が，好気性菌群は24時間（臓器は既に全く融解し泥状になってv・た）の後

には著しい減少を示してv・た．

　　　　　　　　　　第4図　　腐敗現象の進行と細菌群の泊長

席十度 好氣雁菌 嫌氣，1生菌　　、

無芽胞 窮芽舵
3岱も　　5お乙・
ﾏ痂伽ε勿その態

エτ幽

V返

匝iコ寵
@　」
xi］塵ヨ　　1’

」’

H」？」

唾］ぞの括

@　／1
團匝圖　　4

あ～興国， 圖∫ρ・r肪誓
」

輪5認5既ム武得bt：．

」？　’

自X〕　屍血細菌の由來についての考察

　第7章におv・て著者らは初期の腐敗から亘人様観を呈するにv・たるまでの屍体の心血か

ら，数種の好：気性並びに娠気性菌を分離証明したが，それらはいつれも大体腸内に常位する細

菌と一致しており，たしかにそれ以外から入ったと思はれる根拠は一つもない．従って吾々ぱ
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　これらの菌のもつ、とも自然な山來として子近な腸管ららの移行を考えても何の不思議も堅いは

　つである・ちなみに秋枝（1941）．はモルモットの屍体臓器の細菌を楡査レ・腸球菌と』‘Lacto－

　bacillus　addlophilusが圧倒的に多v・ことを証明し，その原囚として死後腸内細菌の中ナ腸菌

　族は比較的早く死滅し，前言己菌種が残って血中に移行するのだと考えている．しかし水中にあ

　つてもかなり長く生きていられる大腸菌族がそんなに早く死減する理山があるであらうか．こ

　の仮定は大腸菌がモルモットの腸内細菌の主位を占めるとV・うこ．とを既建の事実としたために

　・起つたものである．Crecelius＆　Rettger（1943）によれば，モルモットの腸内細菌は

　Lactobaci11us族が80％を占め，その他20％がGram（十）小柵菌；同大桿菌，球菌から

　なるとV・うから。あえて上界の仮定をしなくても。腸内細菌がそのま玉移行し轡形と考えれば

　充分設明のつくはつである．

　　次にこれらの腸内細菌が，どういう仕方で血液中に侵入するのであらうかということが問題

　になる．死後心血の無凶な時期は前に述べたように2，3～5，6時間であるが，これだけの菌の

’拡散速度が軍に塘殖だけから起るとは考へにく）・．腐敗初期の細菌群の申，大腸菌，Welch

　菌は鞭毛による蓮動性をもつてv・るからこれらの菌は直接自分の蓮動によって拡散する可能性

　がある，腸チフス菌の心惑速度は大体15γ／ccであるから大腸菌群も大体これと同じだとする

　と1時聞に約5cmの距離を移動できることになる，その他の球菌等は自らは和動し得ない

　が，これらの菌が常に桿菌群と共に証明されることから，巡動性のある歯につれられて受動的

　に移動するものであらう．勿論腐敗ガスの内圧が高まれば，それらの蓮動を促進するであらう・

〔X〕結 論

　著者らは法医細菌学的の観点に立って・100例の人屍体につv・て・その腐敗現象と屍体臓器

特に心血の細菌群との間の関係を種々の角度から瞼恥し，併せてそれらの細菌がどこから山御

したかを推定してみた．その成績を要約すると次の通りである．

　（1）　局部的な臓器組織に現われる諸種の腐敗：i現象群を詳細に槻掌上ヒ駕した結果，綜合的に

屍体全体の腐敗の程度を表す為に，死後馬脚のまだ膓敗の現われてv、なv・1りこ態（第1度）か

ら，亘人様観を呈しているもの（第IX度）までを便宜上9つの段階；に分けてみた．

　（2）気温その他の外的峰件が大体同じであれば，腐敗度は死後の聴聞経過にへ二行して高く

なり，：気温の変動域内では温度の上昇につれて腐敗の速度は著しく早くなる．

　（3）春秋で気温が10～15。Cの時は死後5～6時間まで屍体の心血は無菌的であるが，そ

の時間を経過すると徐々に菌は繁殖して工曾発する・夏季28～30。C近くになる死後2～31i芋墨

画は無菌的であるが，それを過ぎると菌は急速に置賜する，

　（4）気温の変動域内では、同じ程度の腐敗度の屍体でも，温度の上昇に李労して聖血1
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cc当りの細菌数は著しく塘加している・しかして気温の一定の時は，腐敗の程度が弧くなるに

つれて，屍血の細菌数もこ乖と李行して塘加している．従って屍血の細菌数は一定の気温の下

では，屍体の腐敗度を細菌学的に表わす大凡の量的な指標と見倣すことができる．

　（5）気温の上昇に従って屍血細菌の繁殖する速度は早くなる．同一温度の下では，死後2

日位までの二二血の細菌数は時聞の経過に比例して多くなる．逆にこの関係から，心血1cc

当りの細菌数を計算して死後経過時間を推定することは，気温が10。C以下で低く菌数も少v・

時には或程度可能であるが，気温が高くなり，二二も著しく多くなると困難である．

　（6）幼児の心血の回数ぱ，気温，腐敗度が同じ二合の成入屍のそれを遙かに凌駕しでv・

る．従って気湿その他の二二件が同じ二合には，二人に比較して幼児の屍体は腐敗し易v・傾向

にある，

　（7）失血．死屍のうちで，内出血特に腹腔内に多量の出血のあるものの屍血の二二ぱ，気

温．腐敗度の同じ揚合の屍体の記数を遙かに凌駕しており，逆に外出血で死亡しπものは菌数

が遙かに僅少である．従って：気温，その他の上記件が同じ二合，外失血で死亡した尿体は腐敗

し難く，内出血特に腹腔内に多量の禺血のある屍体は腐敗し易い傾向にある．

　（8）死後まもなv・初期の腐敗から，数目経過してE入様に腐敗した三態に到る屍体の臓器

特に心血に証明される細菌ぱ

　（イ）好気性菌では大腸菌族，腸球菌族，葡萄球菌，回心球菌，Serratia，変形菌，　Myco－

ides，耳efe，等で・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

　（ロ）嫌気性菌ではWelch菌，　Sporogeres菌，　Putrificus菌，　Histolyticus菌，　Str．『

putridus，　Staph．　anaerobicus，　Neisseria族，　Str．　anaerobicus等である．

　腐敗が更に進行して外表が破れ，外からの腐敗の起ってv・る歌態の屍体でぱ，Mesenteri・

cus，　Subtilis等の有芽胞大桿菌群も認められる，

　（9）以．．ヒの二二のうちで初期の腐敗に興るものは，大腸菌族，Welch菌，嫌気性蓮鎮球・

三族であるが，中でもStr．　anaerobicus，　Str．　foetidus　Str．putridnsは蛋白分解の主役を演

ずるものと見られる．更に腐敗が進み外表が融解する程度になると，高島の粘草菌，馬鈴薯菌

及び変形菌が好：気性菌の主位を占め，嫌気性菌で｝まSporgenes菌，　Putrificus菌などが腐敗
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　■
の主役を演ずるらしいと思われる．特にこれらの嫌気性菌の液体培養が放つ強い腐高詠はこの

点をよく物語：るものである．

　（10）．死後まもなく，内からの腐敗の起ってv・る屍体の心血に認められる以上の諸國ぱ，い

つれも屍体の腸内細菌叢に由來し外からの腐敗の起っている屍体に認められる有芽胞大桿菌群

は室中叉は土壌から由來するものと考へられる，（昭24．3．20）

　木研究の一部は二部省科学試験研究費によった．
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第一一章 緒 論

　多くのイネ科植物は変角菌C1α乙伽ρ5によって胃され，それによっておごる疾病は所謂萎

角病として知られてみる．共他少数のタケ科，カヤツリグサ科，ヰ科のものもαα鋤⑫sに

胃されるものがある譜このC1α痂。♪5の内最も普通で古くより知られ研究されてるる種は

αα擁ooρ3ρz〃ρκγθα（FIζ．）TULASN1二であって，他の種はあまり研究されてるなv・。実際，

三角に関する三献ほ殆どナベてC乙ρ雛ρκγoαに関するものであるとv・ふも敢て過言ではな

い位である．萎角病ぱ禾穀類及び牧ゴ1ら特にライ姿の重要な疾病であるが，小屡・ナ萎・燕萎

ではあまり重要硯されてるなv・．姿角は次の二つの槻点よりして重要硯される．共の第1の理

山は禾穀生塵上，食物衛生上の重要性である・即ち穀物及び乾草の牧量品質を損じ，且つ胃さ

れたる穀物・乾草を食物乃蚕飼料とするに於ては人密に非常に有害となる事である・S聯10Ul己

＆MGFARLAND（15北、（1921）によればライ変の口角病（Cムρ2〃ρz〃。α）による減牧は，穀粒が屡

角によって置換される～拝によっておこるのみでなく，枇を生する～1二にも原因するとV・ふ．即ち

姿角発生したる730穗の内，小花総数の47％がμヒとな910％が萎角となって居た．又，萎

角発生せざる651穏の内，小花総数の31％が枇となって居たといふ．然して胃されたる穗は

然らざるものに比し穂長は．短く重量も1巨壬〉・といはれる．KIRCHHoFF（ε6）（1929）によれば，　Bされ

たる穗に山來するラィ穀粒の千粒重：は健至なる穗に山斗する撚れに↓ヒし3．2－8．3％劣るとv・

はれる．然して減牧はC1，ρz砂z粥σの寄生によりて凹角にて置換されるとv・ふ直接的影響よ

りも，菌寄生によりて穀粒の重量を減する慾間接的影ξ∫罪の：方が大きV・といふ．実際，減牧高は

年により気候により異なるのは勿論で，1917年ウィスコンシン州で大発生の時は（16），殆どす

管著渚の研究‘‘褒角菌C1α碗oρ5の寄主植物”未発炎（ε3）によれば，イネ科・カヤツリグサ科・ヰ科・

　タケ科を通じて箒主植物の総数は88属347極（内本邦漆35属71種）の多きに蓬する．α4〃ゴ‘6ρ3

　の種類としては24種2変種（内本邦溢5種）が知られてみる．
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べての穂に一つ以上の画角をラ融｛してみたとv・ふ事であり，欧米にて1ま20－50％の穂が胃さ

れたといふ事も左程珍らしくぱなv・のである．ATANAsoFF（珊（1920）1こよれば，1894年の湿

潤期にドイツに大発生がおこった際ライ萎の減牧は干年2卜占0．3％なるに対して1・6％であ

ったといふことであり，3ζ1917年忌ネクチカット州で発生の際の減牧ぱ1－5％であったと

いふ．JAczEwsKI（78）（1913）によればロシアでは減牧20％にも達した事があると言はれる・

　牧草もCムρκ吻ψθ4，C乙，7痂γooの乃α1σ，　CムPαsρα1∫等によって胃され乾草の田面。品

質等を損じこれによって飼養される場合家畜の萎角中毒ergotismを生するのである㌔

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　変角ぱライ屡刈取前に一部は地上に落下するが他は穗に附属せる高議穀の際も穀粒に混じそ

のま～製粉されてパン中に混ずる為屡々褻角中毒を生する．中世より近世に至る迄三角中毒の

発生は枚拳に逞のない処である（15）（17）㈹．現今は，ライ屡栽培法の進歩と製粉技術の向上に

より褻角中毒は激減してみるが，それでも1926年東部ロシアに屡角の大発生（36）があり

Sarapgu1州でぱ11・319人の中毒者を生じ・内0・8％ぱ；死亡し・14・3％は重症、であった・

大人より子供の方が激しく胃され，主として沖経性障害であった．その害ぱ1927年5月迄

蓮画した．当時ライ萎への褻角の混入ぱ重量で1一一26．7％であったから致死量7％を越えて

みたものも多かった．ロシアは中毒者の暴発に驚き萎角g混入歩合は0．15％迄許可と法令で

定めた．1927年の夏には英國のマンチェスターのユダヤ入部落（中欧より移民）に大発生し

142）多数の中毒者を出した．ライ空襲ポンドに対し22．85grの息角が混じてみた由であるか

ら中毒は当然の結果であらう・

　　　　　　　　　　　　第1節萎角の聲三品としての重要性

　変角の重要性を有する第2の理由ぱ，直角は他方に於て，重要なる医薬品であるといふ点で

ある．即ち子宮牧油剤として主として陣痛促進・分娩誘導の目的に，叉流産後の子宮出血止血

の目的に，産婦人科領域に於て古來繁用されてるる．層

　アルゼンチン（1928）・オーストリー（1906）・ベルギー（1930）・英國q926）・デンマPク

（1933），オランダ（1926），フランス（1937），独楽（1926），ギリシア（1924），ハンガリ・一（1933），

イタリー（1929），日本：（1932），ノールウェP（1913），ルーマ昌ア（1926），ロシア（1926），ス

ペイン（1930），スニーヂン（1925），スイス（1933），米点（1936）の薬局方を通覧するに1すべ

て屡角とは　αρπゆ〃顔の菌核として定義し明白にラィ萎に生ぜるものと述べてみるか

（面詰・米國・日並の如き）叉は畢にsecale　cornutum叉ぱfungus　secalis（例へば矛ρス

梼　中毒症朕は褒角菌の種類（寄主植物の種類），囁取量，三蓋期聞，当時の気候状態によっても異な

　る・旧風漏属よりも謁し易ぐq6’㈹淵・恥豚’・六・猫・鶏・モ・レモツト・鼠取につ

　いて自然的に又実験的に萎角中毒が証明されてみる．又褻角は古くなるにつれて有毒性が弱くな

　る事が知られてみる（127）．，．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・∵　　　　　　．‘

　　　　　　　　　　　／

b
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トリP）の如き名称を以て，．その起源がラィ屡である事を明記してみるのである．然して他の

寄主植物に発生した　C乙μ砂z〃6αの屡角は仮令その國の局方に嘗て規定されπるすべての

條件を満足したとしても，何れの國の局方にても許容されてるなV・のである．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

　　　　　　　　　　　第1表　ライ褻及び小凄の細対的重要性
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ポ

ド

オ

オ

チ

ロ

ス

デ

ノ

ペ

ポ

ノ、

ス

ノレ

フ

米

カ

イ

英

工

一　　　ラ

　　イ
　ラ

一　　　ス

　コ　　ス　　ロ

　　　シ

エ

ン　　　　マ

　　ノレ

ノレ

ン

ン

ト　　リ

バ　キ

　デ

ウ　　昌

ギ

ル　　　ト　　ガ

ン　　　ガ　　　リ

ぺ

一　　　　マ

ラ

タ

ナ

イ

ン

リ

ド

ツ

ダ

ア

ア

ン

ク

ノレ

ン

ア

ス

國

ダ

國

rイングランド及ウエイルズ）

246

321

13

19

64

756

16

10

　0．56

11

　5。3

33

23

13

39

41

13

　6．8

　0．65

60
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261

46．5

4．1

2．6
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0．46

0．15

0ユ3

0．12
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　　，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　BへRαEiし（1931）　Erg｛⊃t　alld　ergotism．P．3．

　　　備考初めの2寸劇1伽f万ブツ・ヒ…アメリ濃務省のYca・B・・k・f　Ag・i・・1b・c（1930）

　　　　　　による．仙し英國のものは英國農漁省のものによる．何れも1929年の数字rロシアの

　　　　　　み1928）．

　ヘ
　ライ萎は欧洲に妬く栽培され特にオランダ。独乙（特に北独乙）・チ．エコスロバキア・オー

ストリー・ポーランド・及び中央ロシアからウラル山脈一帯迄栽培されそれらのト剣々の主穀物

をなしてみる．（第1表参照）

　一方之に対し，商品たるライ変三角の二大産地は，一つは東部欧洲（主としてロシアとボー．

ランド）の廣大なる地域であり，他ぱイベリア牛島の北四部湿1閏地方（スペイン及びポルトガ

ルを含む）であり，前者は後者に比し蓬かに贋域である．ロシア産は殆ど大部分レニングラー

ドより，ポーランド産はダンチヒより，スペイン薩はヴイゴより，ポルトガル産はリスボンよ

り積出される．術少量はエスト昌ア，ラトヴィア，リスアニアにも吊出があり，叉ドイツ，オ

ーストリーにも若干の産出があり海外へはハンブルグよP積出されるが，変角の41ヒ界市揚に於



川 谷 223’

ける債格に左右されて楡禺されぬ事もある．スエーデンでは自國に面一に充分なだけの産出が

あり，便格関係によっては若干韓1出される事が昂る程度である・佃ルーマ鼻ア・ブルガリア

より屡角が弦月される事もあるが，此は二恩産のものかロシア産に由訂するものかは疑はし

Vし（17⊃．

　褻角の産出量は年によリ：気候によリ異なる事は勿論である．褻角菌感染の量：を左右する一般

的：気候條件に加ふるに，ライ一個穫の直前に強風とか豪雨の有無と密接な関係がある・即ちさ

なきだに落下し易V・萎角が穗を離れて落下してしまふがらである．一時100トンと見積られ

≠ζスペイン産兜巾がこの理由によって，一日二日の内に30トンに減少しπ事があった．

VL川MIRSKY（193）（’1939）はロシアにおける褻電槽生地の分布と気象條件との関係を詳細に調べ

てみる．B皿GER（17）（1931）によればイベリア地区（イベリア牟島西北部のスペイン及びポルト

ガル産のものを総称する．以下同じ）の産出額は，1920－29年の10年間総計725トンとの

：事であるから，普i通年額70－80トンと思はれる．（1919年と　1920‘Fは100トンを超え，

1929年と1930年は35トンであった・1928年ぱ70－80トンの李年作であった．）3ζロシ

ア産は年額100－150トン位と思はれる．ロシア産のものも年により気候により著しく異な

る．B4RGER（1931）によれば，1897－99年目産出は例外的に大量であった・第1…欠大俗前は

輪留年額150トンと言はれイベリア地区の共れの約2倍であった（1906年190トン，1913

年100トン）．ANERuD（15）（1939）によれ’ぱ1926年のロシアの大発生の時は：実に4，000．トン

と称されたといふ．　　　　　　　　　　　　　，

　かくて牛角の産出ぱ，ライ褒栽培國に限られるのは勿論であるが，概して農業の発達してみ

ない國におV・て多いと言ひ得るであらう．スペイン・ポルトガル産屡角は前記の如く商業的に

重要であるが，之に対しライ萎産血は両國を合してもハンガリー，フランス，米國よりも少く

ロシアの1！27であり，屡角発生に好転件を具へたる事情があるにもせよ．この感（農業の発達

してみなV・こと）を論うするのである．世界の最大の浩費國は米國で，BONNS（29）（1922）によ

れば，1913－1917年の輸入は年当り58－112トンであり，B皿GER（1931）によれぽ1919－

1921年李均78トン，1922－26年zF均89トソ，1927年80トン，1928年ユ34ト：！，1929

年102トンを峰入して居り，世界萎：角産出額の略々孚分を漕望証してみる事となる．て米國は第

1表に示す如くかなりライ褻産出があり栽培は北ダコタ州に最も多いが，商品たる褒角の産出

は皆無である．）

　　　　　む
　木邦に於ては，ラィ褻栽培は殆ど無く，従って局方（商品）褻角の産出は皆無である選管年

年ロシア・スペインより多量に輸入してみた．正確なる統計に乏しV・為詳細なる楡入量は不明

であるが，．最近の輪入量は（205），1935年約20トン，1936年齢10トン，1937年約5トン，

艇出田（75）（1911）によれ1ま明治38年，（1905）長野縣下のライ婆に聯しく発生した事がある．後述

■
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1938年約4トン（但し5月起）となって煙り，1941年（昭和16年）以F箪は心入皆無とな

ってしまつ旋．木邦に於てば，少くも年額’20トンを必・要とするであらう．

．　　’－’　第2節研究史
　近時スペインに於ける農業の改善進歩博及びロシアに於ける國内～1工濡繍は萎角の発生を愈々

少ならしめ線角の産出に減少の一途を辿りつ～あり，為に変角の人為的生産が問題となるに至

った．然してこの聞題解決の方法として二つの場合が考へられる．即ち第’1は純粧培養1こよ

り試験管内に於て有効威分を含有するところの姿角（菌核）を形成せしめるか或は有効成分自

体を産製せしめる方法即ち人工培養法であり，第2ぱ圃場に似て寄主植物に人2も的に接種し

褻角を発生せしめる方法即ち寄生的栽培法である．先づ人工培養法に就き先人の研究の跡を辿

って見よう．

　1　人工培養法　　’　　　　　』　　　　　　　　　　　　　　　　　　’　　．

　TuLAsNI5（191）（1853），　KむIIN（98）（1863）は水で稀釈せる蜜滴（Honey　dew；Honlgtau）の中

で分生胞子が発芽して菌糸をつくり二次的に分生胞子をつくる班を初めて実験し距が，人為的

條件の下に実験室におv・て船手菌の加養を研究した最初の人はBm己FEL1》（31）（1881－1908）であ

る．、彼はパンに液体短慮i些を含ましめその上に子嚢胞子を発芽せしめた．M起YI二1し（12D（1888）は

蜜滴の分生胞子よリ出発して人工墳養を行った・然してBl㌃EFIゆ，　MEYER共に短調管内に於て

菌核を形成せしむるには輩らなかった．

　ENGELK1こ（41）④）（1902，1905）は無菌的にとれる子嚢胞子より出発して人工培養し所謂‘‘mic」

rosclerotia”を形成せしめ得たが然し彼は之に関して図設してみない．

　BONNS（29）（1922）は第1次欧洲大職後当時米國は屡1角の厨子高騰し，彼は純粍培養によって

菌核を形成せしめる班を目的として実験を行ったが，結局菌核を得る事はlll來なかった．然し

て分生胞子をつけたる菌糸は，histamineを含むもergotbxineは証明されす，・実際的に医

学的に債値の無V・事を見出し，皿つ菌核形威の方向への変化とアルカロイドの存在とが関蓮の

ある事を認めた；彼はよく発官せる未熟の萎角より分離出発してみる。

　HEcKI二（64）（1921－22），　FムLbK（4‘）（1922）は寄生直栽ま需に於て接種源を得る目的の葛の純緯ナ晋

養に貢献した」

層’ jIRcHセoFF（36）（1929）は生物学的に生珊学的に詳細に祷跣’し，初めてs註prophyticに菌核を

得たが，然しアルカロイド含量に就ては実験してみない．　　　　　　　　　’。

糎）清灘る種子の期2）三脚…又は灘雄灘よる褻鰍劫ミ9獣3）深徽の
　　曹及　4）合理的輪栽法5）開花時期斉一で開マE期年短き晶群の選択．

罧　1）萎角に関する民衆の教化　2）穀粒の清潔化を目的とする近代式機械器具の供給3）要

　　角の亭亭買上の実施4）ii麺角菌に口されるたライi萎穀粒を健至なる穀粒と交換すること等を

　　目的とする法令の発布．
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　　　McCREA｛107）（1931）は糸色緯堀端に及ぼす諸種（ρ物理学下生理学的要素の影響を：主として研

　　究し，彼女の所謂‘‘pseudosclerotia”は得られたが眞の菌核は得る購が出來なかった・然し

　　て培養菌糸にergotoxine・hist　amiρe・tyramineをつくる≡1薩示してみる・

　　　KREITMAIR＆K百ssNERく95）（1931），　JARETzKY（79）（1935）1ま；糸屯粋培養にアルカロイドを証明し

　　てるるけれども，菌核を得てみない．SCHWEIZER（148）（1941）瞳低温殺菌の培養基を用ひて眞

　　の菌核を得た．そしてこの中に自然産の菌核（0．087－0．270％，準均0．178％）に劣らぬアル

　　カロイドを含有してみる事を証明（0．219－0．314％，zF均0．279％）した．

　　　蚊に於て，人工培養法による三角有効二分の生成化は一二完成したかの観があるけれども，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　へ　　共の実際的大量生産化の点に於ては荷三三の研究に侯たねばならない現状であるメ

　　　次に第2の寄生的栽増の研究史を緬いて見よう．

　　　II　寄生白勺栽土書

、　　ライ褻に人工接鍾をなすにDuRIEN（1856）瀞1ま子嚢胞子を以て，　BoNoRDEN（30）（1858）は分生

　　胞子を以て初めて接種を行ってみるが何れも生物学的実験の範囲を出でなV・ものである・．

　　　萎角を寄生的に栽培しようと言ふ考へはかなり古くからあった．B甑齢Y（21）（1938）によれば

　　前世紀の末頃既にこの問題に関する質聞が専門家にむけられてるたのであるが，当時の見解で

　　は斯くの如き栽培は穀物の牧量及び二三の健康を損する憐れがあるとV・ふ理由の下に忌避され

　　たのであった．然しながらSTAGER（1900一一23）（160）（161）（162）（163）（16垂）（16？（166）（167）（168）（169）により

　　α伽ゆz〃θα・1ま数種の生態腫に分かれる審が明らかとなり，各々のイネ科植物に寄生する萎

　　角菌は必ずしもライ萎の共れとは同一でない（従って必ずしもライ褻を胃すとは限ら琢い）、の

　　であるから，傅染の惧れは減少したわけである．

　　　寄生的栽培を行った最初の人はHEcKE（6‘）（65）（66）（1921－23）．である．彼は寄生的栽培を行ふ

　　に分生胞子の浮游液を以って行ったのであるが，その目的に蜜滴の10滴を稀釈して1立の程

　　度となし喰霧器を以って開花中のラィ屡に接種する方法であり，一飛抹中に少くとも2－3の

　　胞子を含まねばならぬとした．叉，彼は発芽せる子座より射出されたる子嚢胞子より出発して

　　培養を行ひ，然して液体培養基即ち変芽汁エキスを使用時5－20倍に稀釈し25。一30。Cにて

　　増養する方法を推賞してみる．此は寄生的栽培に於ける接種源を得る目的の蕩の培養である．．

　　彼ぱTsσnER踊Kに従：ひライ褻に手指を以て人為的刺戟を與へて人工的に開花ぜしめて接種す

愚以上に於ける如く従來人工培養基上では褒角有効成分の生成する～携ξを認め得なかったか或は認め

　得ても微量にのみ生成せしめ得たに過ぎないのであるが，最近，阿部（3×4）（5×6×7）（8）（9×10〕は本邦

　漆，碗洲産及び外國産の寄主植物24種に寄生してみた多数の婆角菌株について，形態学的，生理

　学的，化学的研究を行った結果，彼は培養基中にも萎角有効成分の生成する事実及び菌苔中に画角

　有効成分を多量に生成する培養條件，即ちSphaCeliaの菌糸が菌核化の方向を辿る檬な培養條件

　の下では培養基申にも濁れを多量に生成する事実を認めてみる．然し数字的に明示してみない．
懸ATANASOFF（16）（1920）による．



　226　　C1σo’詫ρ31∫！o’η”51くAwATANlによるi姿角の寄生的栽培に関する研究（莫の1）

る　hand　inoculation　によった．後の実験（66）（1923）においては，ラィ萎を極めて密植し耶

に穏を捧を以て集團的に挑める事によって開花せしめる方法をとって簡易化した㌔聞花数を多

からしむる第2の可能性は受精が妨げられたる揚合である．即ち未授糖の花は三々1週聞も

開v・てるる。彼（1922）ぱ，S60α19，｝zα吻，π‘，πは栽増ライ姿よりも三三肌態悪く，開花期開

長く　cross　pollinationの度合喬き為，　S60σ167ηo漉σ7π‘’」2にて好結果を得た・TsGIHこRMAK

（1881（1：0）（1921，22）はS60認6，，zoπ∫απz‘〃2とS．σ〃。α16との劇li種を：つくりHEcKE（66’（1923）

はこの雑種を川ひて好二二を牧めた．

　佃・TscIIERMAK（189）（190｝（1921，22），　FALcK（44）（1922）も寄生的牙黄培実験を行ってみる・

　FRON（4））’（1926）も寄生白勺栽増を行ひ，20％の穂に感染せしめ得た．接種のil芋期はラィ婆の

穗の出た許の時がよいと言ってみる．紛FRoNは‘‘有効アルカロイド≠こるergotinine含量の

高v・ものを符る事が重要で，燕拠まergotinine含量高V・ものを産出する”とV・ふ．

　木邦の大谷（136）（1928）は寓山で実験を行ってみるのであるが，此の：方面の研究では木邦最初

であった．萎角は瑞西産及びシベリア二二角を川ひた．大体HECKLの方法と同じぐ，ラィ姿’

に吸霧法によりて二心分生胞子を接砥する方法である．

　KIRc1HloFFく86）（1929）は概ねHLcKI二の方法に旧び蚊霧法によリライi多16品腫につき三角菌

に対する抗抵性品種比較試瞼を行ってみる．彼は域熟せる子座の頭部を摺潰し（回歴球200を

1・立の割合の水に摺潰し之に2％の薦糖を加へる）方法をとった．紛接種源として蜜二分生

胞子をも使用した．此によれば100小花当りの三角数は0・47－1・30であり・普通0・7－0・9

で，ラィ変の発育條件に大きい差異がなければ，三角菌に対するライ委の感染性には木質的の

差異は無V・と言ってみる．

　以上の方法はすべて入力による　hand　inoculatio11であるが，大型の畷霧装置を以て密力

（馬）を用v・て大規模に行ったのは米國のMcCRE△（1。7）（1931）である・然し気候條件の悪かっ

た為成・功に至らなかった・

　BARGE【も（17）（1931）は適当の実験室設備のある処では，吸秀品川接種源は容易につくり得られる

から，ラィ萎を寄生的二二の同上に合致するやう栽増し，人為的開花を行はすして適当なる機

構の回心なる償霧器を川ふる事が適当であらうと述べてみるが，此の開花の有無に無関係に大

i規模に機械的にライ委に二二し得る如き器械の考案は途にハンガリーのB丘1¢SY（21）（1938）に

よって完威された．この器械を禺にのせて接種するのであるが，1時間50アールを接種し得

ると言ふ．彼は：三二源の製法につV・て詳細に論述してみる．何，周囲の圃揚に対する侍染の危

零HEcKEはsummcr　lycにて好結果を得た．　KREBs（94）（ユ936）｝こよれば，　winter　lyeほ栽杣距離

　が回す程分簾不規則となり開花期間を延長して凄角敗且多く，summcr　rycは緕｝チ播ぐ狸蛋島牧

　五士力竃よいと冒、オ偽．
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瞼に就ても実験したがその倶れ｝まない事を結論してみる．

　ScossIROu（149）（1939）騨予生的栽培の日的を以っ℃，開花中のライ屡に子嚢胞子を以て接砥す

る数種（わ＝方法について論じてみる．

　　　B亘K齢Y（22）（23）（24’（19ε9一一40）は前実験（1938）に引続〉・て実験を進め，菌株を選択するこ

とにより寄生三門増四角の有’効成分含量を塘加し得ると言ってみる．

　ふりかへって東邦のこの方而の研究の跡を見るに，緒方及び大谷（1鋤（1932）は甫1∫記第1報

（1928）による‘‘人工栽培明輝”ぱアルカロイドぱ化学的には陽性なるも含量少く’ i但し含量

は明記してみない），生理的試験にてぱ殆ど其の反鷹を示さないとの結論に達してみる．熊谷

（99）（1940）によれば樺太騰寄生的栽培凄角には非水溶性アルカロイド及び水溶性アルカロイド

を全く含有せず四四とならない．叉寺田・・苗村（180）（1941）によれば樺太産寄生的栽培萎角は

KE肌ER－FRoM、rEのCornutine反慮無く，動物実験の結果も問題とならなv・．（後述）漏話は

昭和12年産寄生丁丁培ラィ凄丁丁に就き，著者は昭和・19年産の共れに就き，・何れもアルカ

ロイドを含有してみない事を確めた．（後述第5章第3節及び第6章第2節参照）要する

．に木邦における従來の寄生的栽墳は悉く未威功に絡ってみる於．

　之を要するに，従來の人工増養法はすべてラィ屡屡角菌C乙ρz〃ψπγθσ　に関するものであ

・り，従來の寄生的栽培脚ますべてライ屡を寄主とするライ屡変角菌に関するものであったと言

ふ事である終㌔

　　　　　　　　　　　　　第3節　本研究の端緒及び其の維過

　第1節に詳述せし通り木邦に於てはラィ萎の栽培は殆どなく，従ってラィ褻凹角菌を得る

●

暑溝洲に於てほ松岡（115）（1940）は1938年満沙li薩栽培ライ褻に褒角を発見し，杉本・松岡（173、（19

　41）ほ共の効力を動物実験によりて瞼定し，ライ萎発生のものは局方品の112であると言オ．．然

　して松岡‘116、（1942）ほ之をライ褒に‘‘人工栽培”して20アール当り3．5kg，13アール当り

　2．0㎏の嬰角を得た．而して竹内・松岡・木田ζ176）（1942）によれぽラィ婆褒角は野生，栽培共に

　アルカロイド含量にほ大差を認めず何れも局方褻角（0．094％）の1／2程度であるとい凶、．後にお

　いて松岡（117）（1943）は注射及び噴霧法によりha当り33．620　kgの婆角を得た．彼は胞子飛散

　の時期に‘‘果休”を乳鉢にすウつぶして非水にて稀釈し共の1白金匙を櫨等して胞子少くとも

　2個以上とならしめた．彼ほ純梓培養による分生胞子をも接種源として用ひてみる．爾其の効力

　は市販三角（局方品）と同程度なる模様である事を附記してみる．

壁職時中，諸外野に於げる寄生的殺培の研究の大要に就いて最近知る機会があった．今家駿畢によ

　り各國とも髄角の口入が杜絶し，自國生産を余儀なくされて，特に此の寄生的栽培が競って研究

　されたやうで，インドでほANoNYM・（20s）（1945），　MuKI欄1＆BosE（213）（1942），　SAHA　＆

　．BHATTAcHARJEE（215）（1945），　THoMAs＆RAMAKRτsH瓦へN（217）（1942）の研究があり，濠洲ではl

　HyNEs「210）（1941），ニュージーランドでほNEILL（214）（1941），米國ではしE、vls（211）（ユ943），

　LEwIs（212）（1945），　ScllwARTINα（216）（1943）の研究がある．何れも皆，ライ褒を寄主とするライ

　婆萎角菌の窃生的栽培である。倫，LEwls（1945）によれば手動の接種襲置がHEσKT；（209）（1941）

　により考案されてるるといふ．



　　228　　　C’⑳∫02ρ5醗or〃1心KAwXTA瓢による婆角の寄生的栽培に関する研究（共の1）

　可能性は殆ど無V・．従式外國で行はれた逆なライ変を寄主とするライ婆夢話菌の寄生的栽培

ぱ，節2節で述べた如く，木回に於ては未だ成功してみないのである．日華事変の後昭和12

13年（1937－38）の頃より野際1伏勢悪化と共に町角の楡入：壁は漸減の一途を辿りつ～あった

が，今次第2次世界大将突入｝こよりて楡入は全く不可能となってしまった．囚って共の対策と

して代川薬品うζは萎角の陸1内産の研究を行ふ必要を坐じ，学術振興会第50小委員会（申入医

跳品補充対策研究）で此の変角間題をと，り上げ厚生省東京衛生試瞼所長松尾仁博士は共の委員

となり著者は其の研究担当者となった．（昭和17年2月）

　；1守者がハマ昌γニクi委角を研究対称としたる端緒は次の通りである．

　1，熊谷は昭和15年（1940）第14回薬理学会に於てオく三巴姿角10種目つV・て非水溶性

及び水溶性アルカロィ．響の無感醇犬子宮唯心1こ及ぼす影響について比較研究しハマニン昌

ク褻角は非水溶性アルカロイド含最最大，水溶性アルカロイド含量も最大であD，皿つ水溶

性アルカロイドがその作用より見て　Ergometrine　様物質と見倣しうると発表してみるこ

と．

　2．昭和16年日暴雨学会総会に於て朝比奈・論判ぱハマ昌ン昌ク萎角が総アルカロイド及

びErgometrine作用を癒するアルカロイドを比較的多量に含有すると発表してみること．

　3．寄生的栽培は人工培養に比し利点を有すべき可能性のあること．一般に変縞菌ぱ，同然

の三態に於て，面諭植物の棚違により｛質的に共須tに特有なる有効成分懸を含有し得るのであ

るが，此の菌株の当該有効成分生威能力は少くとも当該寄主植物上に於ける限り遺偲的である

と著者は考へたのである．且つ，この揚合この萄株の当該有効成分生威に及ぼす気候風土等の

外的藍鼠の影響は軍に量的関係のみに止まるものと考へたのである．　　、

曇　H1弼RYぐ71）（1939）によればi萎角アルカロイドとして12種が知られてみる．要するに坐理的有効

　なるアルカロイドは　Erぎotoxine　i蔽に属する　Ergotoxine，　Ergotaminc　を主としこ：の外

　Ergome垣ne，　Ergosine，　Ergocr蛤tine笹がある．Ergotininc系のアルカロイドたるErgotini醜e，

　ψ・Ergotinine．　Ergotamininc・Ii：rgometri範ine・Ergosininc・ErgQcristinineは生理的効果は極め

　て弱力である．侮この外，インドール色彩反応を呈せぬErgomonamineがある．共他要角特有

　　　　　　　　　　　の成分ではないがadrcnalineに似たイf効成分としてTyraminc．　ErgothioncfRe，　Histaminc．

　Agmatiae等が知られてみるが蛋三厩∫の生理的効果は共のアルカロイドによるものとされてゐ

　る．Ergomctri皿eはDuDLEY＆MolR（1935）によって発見された．此は漆科医Mo鵬（1932）

　が胃角総浸剤が個々のイf効成分の総合よりも漆褥子宮に対し巡速且つ強力に作用するといふ経験

　が出発点となったものである．此のアルカロイドは結品性で，他のアルカロイドと立酒i『に類似し

　てるるが水に甚だ可溶性であり，薬理的には他のErgotoxinc系アルカロイドに比し作用が迅速

　強力であり轟性も弱く経口的にも強力であるといふ特長がある．Ergomctriucの発見に．よりて萎

　角イr効成分に聞する考へ方は一新せられた感がある．爾DmL班＆MolRと同時頃KIIAMscII

　＆LEGAuLT（1935）　1よ　Ergotocincを，　TIIoMPsoy（1935）1よ’ErgQstetrlne　を，＄roLL　＆

　BulしcKIIARDT（1935）はErgobasiロeを分離してみるが，此算はErgomctrineと同一物なる事が

　知られた（1936）．
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　4．ハマニンニクは旧本邦領樺太・千島（以下軍に樺太・千島と云ふ）・木邦北部（北海道

省森・岩手。秋田）に豊密に自生がある．然してその自生地は海岸に限られてみること．即ち

周囲の栽培変類に対する傳染の問題を考慮して比較的安全ではないかと考へたこと．

　5．且つ此れに発生するハマニンニク変：角ぱライ変三角に比し重量に於て若干の遜色あるも

商品債値に影響ある程度でないこと．

　　　　　　　　ζ第2表　ハマニンニク褻角とライ褒褻角の形態比較

長　　径 ．幅　　径 重1　量 測定数

ラ　イ　ii葵褒角

ハマニンニク萎角

　エロの

11．ξ53土0．096

11．02±0．085

けユ　

2．54±0．020

2．27±0．010

　mg
47．22士0．963

37．77±0．623

500

500

　　　　　　　　　　　　　（誤差は確率誤差にて示した．以下倣之．）

　　謎（1）　ライ褻i婆角　市販の門門産凹角にして日本薬局方の適品とす．

　　　　（2）ハマニンニク三角　樺太自生地に曾て人夫の探許したるものにして，後述の小調角を含ま

　　　　　　　ず（眞の意味に於ける菌核形態に就いては第2葦第1節参照）．

　6・樺太・・マニンニク自生地に於て自然発生せる変角の効力に撃て｝ま，前記熊谷（99）（1940）

の報告の外，寺田・苗村（180）（1941）の報告がある㌔即ち樺太産ハマニンニク褒角，人工接

種によ9て得たる樺太産ラィ変賢明を市販の外國産軽四と叱較するに，ハマ昌ンニク褻角流動

エキスはKELLER－FRoMMEのcornutine反慮を呈するも他2者の其れは然らす，又，米國薬

局方により軍鶏冠白色レグホンの雄（体重1．5－2．5kg）を用びて比較するにハマニンニク褻

角は鶏1kgに就き0．5cgを筋肉内注射せる揚合に鶏冠に確実なる作用を現はし，． O國産褻

角は2cc注射せざれば確実なる作用無し．人工接極によるラィ察褻御ま5cc注射によりても．

伺作用無く，問題とならない．従ってハマニンニク変角は三二三角よPも遙かに巌高なる作用

を有するが如く見えるけれども，先例によれば鶏1kgに就き0．2cc注射せし揚合に早くも

不明確ながら作用出現を見たる由にて，供試せる外國産褒角は陳旧ならざりしやが疑はれる’ ﾆ

言ふ．　　　　　　・

＊＊ 痰ﾖぼSMITH＆TIMMIs（156）（1930－31）によれぽ，多数の國々の市販褻角を鹸したる結果は，

　　スペイン灌・ポルトガル蓬・ロシア産・ポーランド産・スカンヂナビア蓬・5・ンガリー産ライi婆

　　褻角はErgotox…neと　Ergotlnineみみを含むに対し，ニュージーランド産F65’z’6α61σ’あ7の

　　萎角は、ErgotamineとErgotaminineを含むと冒ふ．又BARGER（AIlalyst　62（1937）：340）によ

　　れば・E「gotami・・大規模抽出用には・）ガリ塩鱒鋤：よいであらう．と言って居り．，　CHIN・・N、

　　＆Wo正Fによれぽ　sensibamine（ergotamineとergotaminheの等分子混合物）は生産的にぼ

　　ハンガリー産三角のみより製し得るだらうと述べてみる．．又，sensibamineはポーランド籠褒角

　　には少量証明されるのみであると．

管辻野（ユ942）もハマニンニク婆角を医療用萎角として供用し帰る臨を結論してみる．（北海道薬

　　学講演会誌8：81－84）



230 ααρ∫06ρ315’o名α1ゴ5K、WATANIによる褒角の寄生的栽培に関する研究（共の1）

　以上によりてハマニンニク鼓角を以って従來楡入の変角に代替せしめ符る事を確信して木研

i究に清卜し，昭和17年（1942）より木格白勺に開始せられた汽即ち，萎角菌の人工培養及び寄

生的栽培に関する研究は前述の如く従：來よリライ変屡角α．ρz砂z〃。αに1則するもの総べてを

占め，ハマ昌ンニク委角に関するものは皆無であるから寄生的栽培を行ふに当り寄主たるハマ

ニンニクの萎角発生に関係ある性状に就き調査する必要あるを認め，新間，同木斗郡内幌町気

主，同無煙思事浜風に於て行った．〔以上昭和ユ6年（1941）〕

　1．　口召禾Ij　17勾三（1942）

　ハマニンニクの出穏・開花・結実に就き更に詳細なる調査を行ふと共に，ハマ晶ン昌クi委角

菌の生活史・寄生の1伏況・寄生の時期に就ての観察研究及び寄生的栽口実瞼に力哲i…V・だ．青

森縣上北郡百石町及び樺太新問に於て実法を行った．

　（1）　接種源のi造成

　パマ昌ン昌ク姿角菌の寄生径路は自然の状態に撃ては主として子嚢胞子によるものと考へら

れるのであるが，ハマニン昌クの開花期間と分生胞子の発生時期とを比較する時は，分生胞子

による寄生も起り得べく，胞子浮湯翻となして寄生的栽培する揚合に於ては，分生胞子の：方が

胞子自休として寧ろ自然に近き1伏態に於て接種1し得るのであるから分生胞子を接種源とする事

は極めて有意義と思はれるのである。

　a　子下胞子の人口的発生

　了然の1りこ態におv・ては著しく開花期を異にする地を有するのでなければ，実際問題として分

生胞子は時間的に之を片帆し得なV・わけであるので，分生胞子の早成は実験室内に於て之をな

すを要し且つ此れが為には子嚢胞子の人葛的発生を企図しなくてはならなV・．

　b　分生胞子の培養

　自然の1伏見に於ては博通接種後7－14日にして蜜滴の発生を見る，此の蜜滴中にぱE量の

分生胞子が存在するのであるから，開花に適当の期聞を距てたる地に於ては早筆を探慨して

接砥に用ふる事が出來る．故1こ蜜澗の採集・保存の方法を究明し，且つ培養の方法を研究し

た．

　c　接種源としての菌核の利用

　ライ萎婆角に就てはGI肥しLI（54）（1877）ぱ1界1核を以て接種源となし得る事を唱へMcFA甚しL．、篤P

（1Q8）（1921），　KIRcmloFF（85）（1929）はこの実験に事功してみるので，ハマニン昌クの揚合に就き

その可能性を楡早した．

　（2）　手妾種目夜

　子座中の子嚢胞子叉は雨滴中の秀生胞子を以て接種するには，胞子を液体中に淫滋せしむ

甚若干の予備的試験は昭和16年（ユ941）より蒲手せられた．
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る事を以て便利とずる．依って適当なる接種液をつくり該液体中に胞子の発芽を助け若しくは

ノ》マ昌ソ昌ク町上に長く展開する事を助ける如ぎ物質の混入によ9接種の効果を塘冷せしむる

目的を以て簾糠共他の糠類，植物ホルモン等を添加し，3ζ酸性度異なる浮湯液となし，胞子発

芽に適当する例解拉に浮田液中の胞子必要量を調査した．

　（3）接腫時期

　ハマニンニクの梨花状態による接腫に好適なる時期を実験的に調査した．

て4）ハマニン苧ク萎角菌の自然寄生の時期の観察

　ハマニンニクが自然の状態に於てハマニンニク萎角菌に感染する時期を自然発生地（樺太）

に於て観察し併せて分生胞子の自然寄生の頻度をも観察した．

　2。　口召和：18　左F（1943）

　前年に歴て研究判明したる処を基礎とし，専ら寄生的栽培実験に力を注いだ．本年は培養分

生胞子を主として使用し，秋田縣南秋田郡船越町及び当所嗣場（埼玉縣春日部町）に於て実験

を行った・　　　　　．　　．　　‘　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　：∵

　（1）胞子浮灘液を以て接種するにぱ，注入，質霧，塗沫，浸漬の4方法が考へられる・前

年に於ては浸画法を主としたのであるけれども，木年は以上の4方法により接種し各々を比較

槍諭した．

　（2）　接種時期

　第1小花盛花期，第3小花盛花期に接種予措，無下源，接腫方法を異にして接種に好適な

る時期を知らんとした．　　　　　　　　　　6

　（3）接種液の酸性度

　PH　4，0，5．0，6．0，7．0，8．0，8．5の緩衝液を子嚢胞子・分生胞子を浮游ぜしめπるもの

を以て接種し，好適なるPHを見出さんとした．

　（4）接種液中の胞子密度　　　　　　　　　　　　　　　　曹　　　　　　　　　．．∵’

　（5）貯繭分生胞子による接種

　前年樺太に於て蜜滴を採取し乾燥歌態た保存し置ぎたるものを以って接種し，貯藏分生胞子

による接毬法を槍討した．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　‘　　’　　ド　「

　（6）接種源としての菌核の利用

　以上の大要は既に昭和19年7月（1944）衛生試験所彙報第65号にハマニン昌ク萎角に関r

する研究（第1報）として発表され，てるる．（114）

　術昭和17年（1942）秋期よリハマ昌ンニク写角菌の萎類に対する寄生性の研究，褒類1乞対

する傳染の可能性，褒類を貸主とする寄生的栽培め研究に着手した．

　3．　口召和119蚕昇　（1944）



232 αα〃’cθρ31〃。擢1ゴ5KA、VATAMによる憂角の寄生的栽培に関する研究（共の1）

ハマ昌ン昌ク亭亭菌に就て詳細なる菌学的研究を行つ≠ζ．

　然してハマ昌ン昌ク萎角菌は従來C1．ρ雛ρ風聴として取扱はれ來つたのであるが著者は

形態学的性質及び寄生性に就て精査したる結果，之を新種とするを適当と認めC1．1肋γακ5

KAW＾TAKIと命名発表1目した（1944）（80）．　　　　　　　　　　　　　’

　重服年に引続き萎類にヌ」するC乙1舐剛読5の寄生性に就て更に詳細なる研究を行ひ，これ

と関連して有浮大夢・操萎の開戸性と寄生性との関係，投粉と寄生性との関係，有秤大乗・豫

姿に寄生的栽培されたるα」冨foγσ1’5屡角アルガロイド含量等に就て詳細なる研究を行った．

然して共の大要に就ては‘‘変類に対するCム1∫’oγ読5KAWATAMの寄生性に就て”と題して

臼木作物学会第65回講演会（昭和19年12月23旧）に於て発表鞭された（8D・

　4．　ロ召禾020盗1三（1945）　　　　　　　　　　　，

　変類に対するC1加ゆκγ6σの寄生性に就て期中討を行ひ，変類に対するα1伽プ認sの

寄生性と比較研究を行った．これらに関しては，日木作物学会錦69回講江建会（昭和20年10

月20H）に於て‘‘萎類に対するαρκゆz4γ6σ（FのTσしんSNEの寄生性に就て”と題して

講演により発表撒鱒された（82）．

　5．　口召禾0214F（1946）

　有樺大姿・裸萎を寄主として0ム碗。プ読5の寄生的栽培をなし得るとの結論に達し，地方

各府縣より代表的品砥有移大蓼ξ67品種，裸姿48品種計115品種を蒐集播種し（昭和20年

11月），此等の開穎性的；開花の特性に就ぎ詳細なる槻盛を行った。

　荷昭和19年7，月より昭和20年6，月迄；ハマ昌ンニク種実は食川となし得ざるやの1｝U題

に就v・て，1！f森・秋田両軍の海岸自生のものにつv・て実地調査を行ひ且つC乙魏細読5萎角

の混入の組題を研究したのであるが，之に関しては，r1木作物学会第71回講演会（昭和21年

4月6日目に於て‘‘野草食糧化Q一例一ハマニンニクの揚合に就て”と題する講演発表を

行った．

　6．昭和22年（1947）

　篤農に引憎き，地方各府縣より代表的品種，有秤大上64品種，裸屡64品種計128心事を

蒐集播窮し（昭和21年11月），此等の開穎性等開花の特性に就き詳細なる観察を行った．

　木研究に対し懇篤なる御指導と御校閲の労をとられなる恩師東京大学農学部教授佐々木需博

士，拉に同学部明日山敦授に対し深甚なる敬意を表する．術屡々三盆なる助言を賜りたる同大

学立地自然科学研究所東條敏疫，帥奈川青年師範£｝屯校長兼盛岡農林専門学校敦授富樫餌士，ア

ルカロイド分析試験に就き便宜～ヒ興へられたる大阪薬学専門学校敏授（当時ヨ釧（大学医学部薬

掌　ハマニン昌ク高角に関する研究（第2報）　締　ハマ畠ンニクi姿角に関する研究（第3報）

髄器ハマニン昌ク褻角に関する研究（第4報）
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理学教室）野木博士に向って謝意を表する。

　　　　　　　　第「1図　蜜　　 滴　　　　　　第2図　蜜　　滴
　　　　　　　　（蹄個が洲しる’　（鞭隻の蜜蟹雑面蠣）

　　　　　　　第2章・・マニンニク姿角菌C伽’6ゆ5〃伽α傭KAWATANI
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　　　本邦のハマニンニク萎角に就ては，宮部・三宅（125）（1907）が樺太にて，‘‘本島野生禾本科

　　植物及牧草チモシーにして此菌に侵さるしもの多しと難も殊にテンキグサに寄生するもの最も

　　大形なり”　として報告されたものを噛矢とするものと思はれ，共の後分類学的研究として李

　　塚・小谷（72）（1930），徳永（183）（エ934），寓樫（182）（1942）の研究があり静，この外出田（75）

　　（1911），伊藤（76）（1939），嶋田（152）（1939），木本（84）（1943），鱗木’174）（175’（1944），橋本（59）（60！

　　（61）（1944，46）の研究がある．fl了，北樺太塵ハマニンニク変角に関しては，工藤（96）（1924）の

　　報告がある．北米産のものに就ては，SEYMouR（150’（1929）の1istに記載があるがFARLow＆

・　SEYM・uR’弱）（1888－91）1こは見当らなv・．然して，宮部・三宅（1907），工藤（1924），　SEYMouR

　　（1929），季塚・小谷（1930），木木’85）（1943）ぱCムカz〃ρκγθαとして取扱ってみる．著者

　　（1944）は，既に述べた如く，之を精査したる結果形態学的（子嚢胞子・分生胞子の大ぎさ，薗

　　核の色彩・形態）1泣に寄生的性質により，之を新腫とするを適当と認めて，αα漉。ψ51数脇πs

　　KAWATANIと命名発表した’80）．

　　　以下本菌の形態拉に生態に就て述べる事とする。

＊最近，阿部（3）（4）（5×6×7×8）（9）（（10）（ユ944－46）も分類学的研究を行ってみる．



234 C伽f6θρ51〃。名α傭K・、wATAMによる褻角の寄生的栽培に関する研究（共の1）

　　ハマニン昌ク萎角萄の生活史は次の3期に分つ事が出來る．

　　（1）　分生且包子期　　（Sphacelia　stage）　　　　　　　　　　　　　　　1

　　（2）菌核期　　　（Sclerotium　stage）

　　（3）子嚢胞子期　（Ascigerous　stage）

　　今その生活史を見るに最初の寄生は子襲胞子が開花中の若きハマニンニク子房に附済してお

　こるものにして，胞子は発芽して菌糸となり盛に繁殖して子房表面に蔓延し子房基部より内都

　に晶晶し漸次子房内部に充満し途に子房を破壊するに至り，菌糸塊は略々子房の形欺をとるに

　至る．次いで胃されたる子房の表面は鐵襲を生じ短きconidiophoreよりなる菌層によりて覆

　はれ～＝の者は分生胞子を産出す．分生胞子期に所謂蜜111石（【Ioney　dew；Honigtau）分泌せ’ら

　る．而して蜜滴中にはconidiophoreより絞託せられたる分生胞子多数浮游す．斯くて分生胞

子め産出は漸次減邉し，先づ子房（菌糸塊）の先端部より絡娘しはじむ．菌糸塊は…次第に緻密

　となり，その表暦は淡赤紫色とな9，且つ長径を急激に塘加して漸次濃色となる．斯くてその

、質初め軟骨質なれども漸次角質に変じ経に乾燥せる堅実肥大の保続性三体即ち菌核となる．完

　全なる三角即ち菌核を取りて之を見るに先端に帽朕の1≦f手茄物（Sphacelia　cap；Sphacelia－

MUtzchen）がある．これ胃され売るハマニンニク子房及び柱頭の萎縮乾燥せる残留物であ

　る．斯くて菌核は越冬し翌春適当なる條件を得て子座を発生す．子座中に子嚢穀を生づ㍉

　　　　　　　　　　第1節　ハマニンニク三角菌（C∴疏07α傭）の形態

　　1．　蜜滴憶

’　実瞼（a）昭和17年6」当百石に於て行ひたるもの　5月27日一31111子嚢胞子にて接種

　レ6月11日言忌発生ありたるものを共の後引続き6月17日二心分泌の認められなくなろ

　迄観察した．叉，6，月1日，2H子嚢胞子にて接種し，6月17口迄観察した．

　　実験（b）昭和17年8．」一新陶に於て行ひたる，もの　婆角自然発生地に於て7月27日よ

　り31日迄の聞に於て自然発生したる蜜滴を共の後引続き8月12日迄三二分泌の認められな

　くなる迄観察した・叉・7月19日より7月25日迄・子嚢胞子叉は蜜二分生胞子にて接記し・

　りi続き8．月12日蜜1商の認められなくなる二二察を行った．

　　実験（c）　昭和19年5月一6月当所圃場（埼玉三春「1都lll∫）にて行ひたるもの昭和19年

　5，月15日培養分生胞子（胞子密度εoo／mm3）にて注入法にて500小花（1穂10小花宛50

　穂）に接種を行ひ，6月15一日二二の認められなくなる迄（午前6時より経日）毎田」際を

　行ひ，実験（a）（b）よリ更に詳細なる調査を行った．（威績235頁参照）

　　蜜滴分泌の有無ぱ，観察によりて二心に認められるものを分泌とした．

　　　菅　蜜滴は従來露滴，甘露等と言はれてるるが著春はHoney　dcw；IIonigtau．の訟語として蜜滴と

　　　　称するを適当と考へる．‘　　　　　　’
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＿＿の＿／l
　　　　　　　　　　　　｛皿

三三発生を認むるも褻角にならなかったもの　6小花

蜜滴下生し，共の後観察中変角形成の認め

蜜滴発生を認めすして変角を形威したもの

られしもの　　　　　　　　102小花

蜜滴発生したるも，共の後観察中外観上

は委角の形成を認め得なかったが，．後，

小花を解剖検査したる結果屡角め形成を

認めたもの　　　　　　　　　31小花

　　　　　　　　　　　　　　　19ノ」、マE

謬ξ角形威
　152　／1、マ乞

　（1）一般性状　蜜滴は甘味ある無色乃至黄褐色，茶褐色の粘稠なる液体である．稀に特に

変角形成後に於て分泌される蜜滴は往々にして紫色を帯ぶる事がある．初め四花中に満ち途に

滴欺をなして盗出する．（第1－2図）滴状をなす揚合は，大きさ0．5－85mm3であるが，

分泌少き時は軍に湿潤状態として認めらる玉のみである．甘味を求めて昆虫集り，．これのみに

ても遠方より蜜滴の存在位置をよく察知レ得る．（第2図）　f寸滴；伏をなす揚合，含まれる分

生胞子は重力によ9て三日月1伏をなして滴の下部に沈下し，白色乃至黄褐色を呈してみる事が

多い．（第1・一2図）勿論，分散：干たる分生胞子と分散：媒たる液体とが上述の如く明瞭なる2相

として認められ，す，一様に白濁を呈し，乃至は黄褐色掌状を呈する野合もある．蜜滴は書間の

蒸発によりて粘稠となり，更にひからびてしまふ二合もあり，後者の揚合はてかてかした光沢

を示す．蜜滴は特有の臭気を有してみる．叉時として，酸酵をおこして，アルコール臭のする

事もある．KIRcIIIIoFF（86）（1929）によれば，ライ三二角（α加γ加7θα）の観察にては，この

者は　Isobuttersaureであるとv・ひ，SGIIwEIzER（148）（1941）　ぱTrinlethylamineであると

いふ，

　蜜滴は胃されたるハマニンニク小花の内・外穎の外面又はその属すζ小穗の護穎の外面又は・

外縁に1滴叉は稀に2滴をなして附着し，場合によりては流下し，’ ｳしく冒されたる小花の

位置を知り得なV・事もある・．稀に変角形威後も，表面特に褻角の中部叉は下部にて両穎の間に

露出する部分に小V・滴状をなして認められる事がある．叉偶然的に萎角の折れたる割面，表面

の裂隙，虫に喰はれて生じた室洞の部分に認められる事がある．

　蜜滴は書間も夜間も分泌するが，夜間の方が分泌著しV・．蜜滴を最もよく認め得る時刻は朝

｛｝一8時の頃である．笠間は蒸発量が天きv・為に旺盛な分泌は見難い事が多い．然し曇天にし

て無風であり湿度の高v・時は書間でも旺盛な分泌を認め得る．

　分泌旺盛で，大きく滴状をなして分泌する小花にぱ概して響きv・褻角を形成する傾向を認

める．

　（2）’含有糖分　蜜滴（αρz〃カ3‘γθα）中に還元糖を含有する事は既にKIRcII11oFF（1929）等

‘
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1

により認められてみる．Cム耐oγακsの六三にても実際甜めてみて確かに叩く感ずる押倒であ

る．著者は，謄写の定性分析を行ひ，庶糖・葡萄糖・果糖・．萎芽糖のイ∫在を認めた．叡駈分含有

量（Fehling液還元力）ぱ，変角形成前の蜜滴分泌最盛時に於て最も多く，姿∫rj形成後に分泌

される蜜滴には少い．紛後者の揚合，胞子密度少V・程糖分含有量少き傾向が見られた，一般に，

糖分含有量は胞子密度の高低に比例する傾向が存在する．

　（3）蜜滴のPH　蜜滴の認められし初期に於いてぱ，4．2－4．4を示すが，漸次PH　I直1曾

加し屡角層の漸く認めらるL頃に至れば5．0－5．2を示す．萎角の表両に小滴をなして附齎す

る貞淑，叉は虫喰ひによる室洞乃至偶然的に折れたる割面に分泌される蜜滴等後期に分泌され

る蜜滴のPIIは5．4－5．8であった．佃，因にハマ笛ン昌ク植物体汁液のPHは5。7であっ

な．ハマ昌ン昌クii銑角は蜜滴中に酸を塵が～する班が認められるのである．

　K伽N（98♪（1863），SoRAuER〆15））（1874）は蜜滴は菌よ9分泌したものである事1を唱へたが，

WIIおoN（199）（1875），は之に反対した．而してMEYEN（120♪（1841），Bo淘oRDI；N「30’（1858）．ENG凪LKL

（41）（1902），KIRcHHoFF（86）（1929）は寄主植物（ライ萎）よりの分泌なりと言ってみる．殉人工

培養の際にも，斯くの如き分泌物がKllこcmloFF（1929），　Scllw麓IzER（118）（1941）により認められ

てみる．著者は，上述の如く，蜜滴中にD酸の仔在すること2）糖分を多皿に含有すること3）萎

角の割画虎は表面の室洞・裂隙等よりも蜜滴分泌あることによりて，嵐滴は凶（CJ．　露foγα～ゴ5）

の側よリ分泌される事を主張するものである．

　（4）蜜滴中の分生胞子密度　春日部（実験（c））に於ける観察（毎日早期定時に「4一個体

（同一一小花）より採集瞼鏡）によれば，分泌の認められた当初は1mm3中200，000－2，000，

000佃であるが，漸次塘噛し，1－5日にして最：高となり1，000，0007・5，300，000個程度とな

り共闘は漸次減少する．萎角の形成後に見られる蜜滴中の分生胞子はジ1≡常に少く，10，000－

1GO，000個程度であり，嬉分も少く，分生胞子には発芽せるものがあった．伺日中蒸発盛にし

て粘稠1伏態とな遷る時は最高10，000，000個に昇った．百石に於ける成績にてぱ，400，000－

42，000，000個であった．

　濃厚なる蜜滴中にては分生胞子の多糖ζを認むる事は絶対になV・．　　　　　　　　　　　，

　（5）蜜滴の分泌持続日数

　百石（実験（a））の威績にてぱ持制‘日数最短1H最長411，3日のもの最も多く（モード），

下町2．77±0．11日（伽察個体数：30）であった．新間（実験（b））にては，最短1日最長6

日，1日のもの最も多く（モード），21量均2．42±0．12日（槻劣を佃回数66）であり，百石のも

のと差異を認めなV・・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　春日部に於ける威績（実験（C）II）にて，蜜滴発生し共の後観察中野角の和幣の認められし

ものにてぱ，最短1日最長19日，7同持続のもの最：も：多く（モード），21乱均7・11ま0・272日
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（観察個体数102）であり，同じく春日部に於ける威績　（実験（c）III）にて，蜜滴発生した

るも共の後観察中外観上は萎角の形成を認あ符なかったが，後，小花を解剖槍嬉しπる結果褒・

角の古訓を認めたものにては，最短1日最長10日，4日持続のもの最も多く（モード），季

均4．00±：0．303日（槻察佃体数31）であった．この揚合（実験（c）III）形成された褒角ぱ

小泊角（後述第2節参照）であった．以上春日部に於ける威績にて，II　IIIを総括すれば，

最短1日最長19日，6日持続のもの最も多く（モード），李均6・38±0・232日（観察個体

数133）となる．概して同一地区にてぱ，分泌持続短きものは小なる変角を生する傾向があ．

る．

　百石（実験（a）），薪問（実験（b））の成績ぱ夫々青森，樺太に於ける海岸自生地のものであ

り潮風即く乾燥し易い條件にある為調査は困難の事情にあったが，暖地（春日部）にては概し

て持続日数の長V・傾向が見られる．

　（6）接種単票滴を分泌するに至る迄の日数

　（a）百石にて子嚢胞子にて接幸したるものぱ，最も早きものは接種後8日最も遅きものは

13日，10日のもの最も多く（モPド），手創！0．～7±0．162目（観察図体数35）であった・

　（b）新間における実験にては，子嚢胞子にて接腫せるものは，最も早ぎものぱ接種後6

日最も遅きものは17日，9日のもの最も多く（モード），竿均9・75±0・224日（観察個体数

48）であった．蜜滴分生胞子にて志士せるものぱ，最も早きは接種後6日最も遅きは15日・

9日置もの最：も多く（モード），季均9．13±0．254日（観察個体数4⊃）であった・この結果よ

り見れば接種後蜜滴を分泌するに至る迄の日数は，接種源として子嚢胞子を用ふるも分県胞子

を用ふるも，両者の間に差異を認めなv・．

　（c）春日部に於ける実験（実験（c）II）にてぱ，最も早きものは接種後8日早も遅きもの

は17日，10日のもの最も多く（モード），亭均11．13±0．133日（観察個体数102）であった・

叉，（実験（c）III）にては・最：も早きものは接腫後8日最も遅き’ものは20日・11日のもの最

も多く（モード）・李均11・68±0・309日（観察個体数31）であった・両者（II及びIII）．の

間に差異ぱ認められない．然して以上春日部の成績にてII，　IIIを総括すれば，最も早きもの

は接種後8日最も遅きものは20日，10日のもの最も多く（モード），李均11・26：±0・129

日（観察個体数133）となる・

　以上3個所のものを比較するに顯著なる相違は存在しない事がわかる．

　（7）　蜜滴分泌と変角発生との関係

　蜜滴分泌を経過して外角を形威するを普通とするのであるが，春日部に於ける実験（c）1

にて明らかなる如く，蜜滴の分泌認めらる玉も褻角発生に至らない事がある．辱叉，蜜滴の分泌

を認むることなくして褒角を発生する事もある．この二合は小丁丁（後述第2節参照）とな

儀
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ることが多V・．此ぱ蜜滴分泌少くして穎外に盗出すること無．く従って吾人の眼に凹凹として認

めらる～事なく褻角に移行発生せしものと考へられるのである．之を要するに蜜滴の分泌があ

りとしても必ずしも萎角となるものではない．

　（8）分生胞子の大きさ　　　　、

　長さ3．1－18．5μ，1幅2．3－7．1μにして，無色，楕円形なるを普通とする．内部に！M1滴を

含む．然して履々大霜滴を両極性に有してみる．島西胞子ゐ大きさは雨滴の濃度によりかなり

　　　　　　　■
の伸縮がある．：（第3－4’表）

　　　　　　　　　　　　　　　第3表分生胞子の長さの変異　　　　　　（取位μ）

二陣囲モード 挙均　値 標準偏差1変異係数111工面値
Cl

C2

C3

C4

4．9－12．6　　　7．7

5．3－9．6　　　7．2

5．9－15．4　　　9．2

3・1－18・518・5

7．70±0．042

6．80士0。032

9．37±：0．064

9．09±0．ユ20

0．88士0．030

0，67土0．023

＝1．35土0。045

2．51±0．085

11．50±0．39

9．82土0．33

14．36±0」49

27。58±1．00

200

200

200

200

材料：一

　　q　蜜滴発生当日，蜜滴をその趣検鏡したもの．1（蜜滴のPH　4．4胞子辮度800，000，．1mm3）

　　C2濃厚：なる蜜滴をその儘検鏡したもの．（蜜満ほ白濁し）砧稠）

　　　　（蜜滴のPH　5．0胞子密度10，000，000／1mm3）

　　C3蜜滴を蒸溜水にて十分稀釈測定したもの．

　　C4門門菌苔を蒸溜水に揺確し，分生胞子を浮游せしめたもの．

　　　　　　　　　　　　　第4表　分生胞子の幅の変異　　　　　　　　（取位μ）

材料急心1モード］李均値　標蜜1口偏難変面出
　．＿己一

測定数

Cl

C2

C3

C盛

2．8－5，3

2，6－4．3

2．6－7．1

2．3－6，5

3．5

3。3

4．6

3，9

3．68土0．023

3．39±0，017

4．ユ9＝ヒ0．027

4．23±0，049

0，49±0．017

0、35±0．O12

0．57±0．0ユ9

1．03ま：0．035

13．32±：0．46

10．36土0．35

13，57±0．47

24，21±0．86

200

200

200

200

＊C｛ほ阿部（3）（1944）の成績と一致してみる．阿部（3×4、（5）（1944）は分生胞子の大きさは，萎角

　菌の形態的差別を示す徴標となし得る礁をとなへ，∫しつハマニンニク萎角菌の分生胞子を他群よ

　り区別してみる．α・餌ψ鷹α分生胞子の大きさに就てほ，TσLAsNI塁（19D（1853）は4－6×2－

　3μ，STAGER（161）（1903）1よ6－7＞く3－4μ，　STAGER（162λ164）　（1905，1908），　ATANAsoFF（16）

　（1920）は7》く3・5μ，　HEALD（63）（1926，33），　51：田（132）（1937）‘よ0，7－3，5μ，　ノ」、林（91）（1939）

　は4－6×2－3μ，V・GL…（194）（ユ905）は5－7μ，　K・1・dm…86）（ユ929）は稀｝1紘る蜜滴・i・のもの

　ほ6．5－7．5メ4L2－4．8μ，濃厘なるもの3．5－6×2．5一一3μとあり何れも一致してみない．これ

　は，分生胞子の大き’さは外的條件により変化し易いからで，この故に従二極の決定には分生胞子

　の大ききはあまり旧訓覗されなかった．
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　　　　C3とC4にてぱ響きv・差異は認められなv・．唯C4に於てば，長さ・幅共に変異の大きい

　・　事がわかる，伺数種の液体吸び固体増養基による揚合分生胞子の大きさには変化は認められな

　　　かった愚．

　　　　（9）分生胞子の生命　第4章第8節参照

　　　　II菌　　核

　　　　ハマ昌ンニク三角菌　（C1．1髭0γακS）の菌核即ち饗角は円筒状にして細長く眞直なるか叉は

　　　租一二則する．晶晶部に於ける三流は概して略々円形なるも，卵形∴註解形及び相互の移行型

　　　を認め不明瞭なる鈍き2－4稜を具ふ．新鮮なるものは弾力性を有し梢々屈擁し得べしと難も

　　　乾燥するに従ひ法言となり粉陣し得るに至る．表面に極く浅き二三1－4を有することあり．

　　　稀に横裂あるものあれども一般には無し．

　　　　横断面は準坦にして色彩は淡赤褐色の皮都と次白色乃至帯淡紫白色の髄部とを区別し得る．

　　　特有の三二を有する．頂部に二って漸細し又は尖頭をなし，韮部は丸味を帯ぶるを普通とする

　　　も，稀に両端共に漸細して尖頭に絡るこどあり叉丸味を帯ぶる事もある．頂部は表両梢々粗縫

　　　である．頂部には通常ハマニン昌クの子房及び柱頭の萎縮乾燥せる残留物が帽歌をなして附着

　　　せるを見る・所謂Sphacelia　cap；Sphace五a－MUtzchen之である。菌核は一般に一側に租

　　　々二曲するを普通とすれども二曲の度ぱ極めて軽微にして直線肌のもの多し．

　　　　色彩は初めぱ表両粉質にして淡費禍色であるが，・漸次粉質物を脆して濃色となり李滑堅脆と

　　　なる．今菌核の頂部，中部，韮部の3部に分ちてRIDGWAY（141）によりて色彩鞭を見るに次の

，　　如くである．

　　　　頂部　Tilleu1－Buff－PaUid　Brownish　Drab－Pale　Brownish　Drab

　　　　中部　Light　Brownish　Drab－Brownish　Drab一一Deep　Brownish　Drab－Dusky　Drab●

　　　　三部　Dusky　Drab－Blackish　Brown（1＞一Blackish　Brown（2＞一Blackish　Brown（3）

　　　　一般に頂部に近き温色淡く基部に系るに従ひて濃色となる．特に穎花内にある部は挺出部よ

　　　り濃色にして，新鮮なるもの程この区別は明瞭であり，年月を経れば梢海不明瞭となる．

　　　　春日部に於ける実瞼（前項1二二実験（c））によれば，三角は接種後記：も早きは16日最も

　　　遅きは28日，18日のもの最も多く（モード），zF均19・45±0・1＄7日（観察個体数102）にし

　　　て発生を認めだ←鞭・然して萎角の成熟には接種後30日一40日を要する．・自然発生の褻角の

　　　成熟時期は，’（ハマニンニクの開花時期に従ひ）北海道にてぱ6月下旬一7月下旬，樺太にて

　　　ぱ7月下旬一8月下旬の頃である．

‘漸@昭和19年実験（前項1鼠害実験（c）II）にて，全然色素を有せざる白色の所謂1eucosclerotium

　　3個の発生を認めた．然してこれらにはアルカロイドは含有きれてみなかった．

撒蜜酒の分泌を認あてから四角の1認められる迄の日数は，最も早きほ1日最も遅きは17日，8日

　　のもの最も多く（モードク，李均8．32士0．209日（観察個休敦102）であった，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　■
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　成熟せる菌核の大きさの李血脈ま次の如くである，（測定数500）

　長径　7．40±0．079mm

　幅径　1．85±0．013皿m

　重量　17．2ε士0．416rhg（銘4章第11節参照）

　α．競oγα傭菌核は表面～卜滑でありー般に丸味があり，縦溝も極めて浅く，横裂ぱ一般に存

在しない．ハマニン昌クと同じくHordeae族に属するライ凄・カモジグサの萎角ぱ外形甚だ

不規則であり表面は極めて二三の感があり，∬つ角ばったものが多く，枢めて深い縦溝があ

り，展々横裂があるのと好対照をなしてみる．叉色調ぱライ萎・カモジグサ・ケカモジグサの

姿：角は何れ，も，　Light　Vinaceous・Drab一・一Vinaceous・Drab一一Dark　Vinaceous・Drab－Dark

Grayish　Brown－Blackish　Brown（2）であり，色調の分析は（Red　60：0range　40）10：

Neutral　Gray　90であり，ハマニン昌ク変角ぱ（Red　20：0range　80）10：Neutral　Gray　90

であって，前者より褐色の度がつよく，特有の色彩をなしてみる．

　以⊥の如く，菌核の外部形態（一般形状．・表面の状態及び色彩）はハマ昌ン昌ク姿角萄

CZ〃foγo醜’の特徴であり，他極より区別さるべき点である．τ1｛樫（182）（1942）もハマ昌ンニク

の三角はその外都形態よりして他群より区別するを至当と言ってみる。

　侮，屡右表両の季語・粗品といふ性質はSphacelia謝1に騰成された分生胞子の残存附茄の

問題とイ11関がある．即ち　Sphacelia　capに於て親察される分生胞子はC勧∫06ρ5がその

Sphacelia期を通じて塵成する分生胞子のうち特に三主植物の子房の柱頭部に於て産成された

ものが萎回した子房の部分と共に変角に附ラ＝『残存してみるものであるが，同様にSphacdia期

を通じて産成された分生胞子は，一少部分でぱあるが三角表面にも附清残存する．然しそ何れ

もその数ぱSphacelia期を通じて産成された分生胞子の総数に比較すれば極めて小部に過ぎ

す，3ぐ外的條件特に風雨等の自然的影響を考へればその存在は極めて不定である．今，新鮮な

るクサヨシ，カモジグサ，ケカモジグサ，ライ屡のi姿角をとりて見るに，姿角表而及びSpha－

celia　capに極めて多数の分生胞子1ヒ附着せしめて概観粗槌であるが，ハマニンニク萎角にて

は附漕せしめてみる分生胞子は極めて少く概硯4冊であり前者に比し極めて…Xi麗なる感を與へ

る・即ちハマ『ン昌ク蛮角菌の分生胞子二成の能力は他匝に比し劣る｝！二に基くものである㌔

　III菌核の発芽及び生命

　菌核は越冬して翌春適当なる條件の下に発芽する．ライ萎萎角（C∴ρz砂z〃。のの発芽に関

＊71‘実，阿部（6）（ユ944）は，実験的に各種の人工培墾基に純檸培i養し，　婆角菌は分生胞子形成上菌

　株により固有の能力を有し，‘Sphacelia　M茸t乙chen’に於ては該i嬰角菌の’分生胞子形舶～能力に

　応じた数の分生胞子を留めてみる”～κを見出し，皿つハマニンニク婆角菌を他群より区別して

　るる．　　　　　　　　　　　　　　　　　　●
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して｝ま，GRANEL（56）（1883），　B肌zuNG（25）（1ε89），　RosTowz冠w（143）（1902），　ZIMMERMANN（206）（19

06），BREFELD（31）（1908），　wlmTz温＆REDD【cK（198）（1911），　FALcK（44）（1922），　McFARLA冊（109）

（1922），KIRcllHoFF（86）（1929），　ANoNyMメ2）（1935），　KREBs（94）（1936），　P且TcH（139）（1937），

SGHwElzER（1鋤（1941）の研究がある．然してBREFELD（1908），　FALoK（1922），　KIRclmoFF（19

29），K：REBs（1936），　ScHwEIzER（1941）は，低温は菌核の発芽を促進する事を言ひ，　K五EHAIIN契は

乾湿の交代が効果的であると言ってみる．

　A　ハマ昌ンニク褻角の発芽に関する実験

　著者ぱC”∫∫oγακs面角に就き低温処理の菌核の発芽に及ぼす影響に関して実験を行った・’

　（a）昭和・16年8月探集の樺太産ハマニンニク褻角をデシケPター中に乾燥状態に保存し

紐き，翌年3月26日取り出し予め水道水中に室温に於v・て2時間浸漬して膨潤せしめよく

水をきりたる後，低温恒温器C－4～4。C）中に12日間李均一1．8。Cに保ち4月10日に置

床した．　’　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ド

　（b）水にて膨潤ぜしめすして，（a）と同様に低温処理せるもの，

　（c）水に浸漬せる佳（a）と同様に低温処理せるもの．

　（d）低温処理を行はざるもの，デシケーター中に乾燥厭態に保存しありしものを直ちに置

床した．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

　（b）（c）（d）は何れも4月10日に置床した．床は植木鉢を用ひ之に土を8分目に入れそ

の上に砂を3㎝厚みに入れて萎角をその上に撤去し乱言の表面が僅かに見ゆる程度に砂を以

って覆ひ鎭圧する．鉢は室内に置V・て管理し随時水を補給して砂表面の乾燥するを防止した．

（a）区は5月12日（置床後32日）子座を出し初めた．子座の発生最も多きは5月23日一

5月26日であった．5月24日，及び6月4日に発芽率を検査した，

実験結果は下の様である．

　　　　　　　　　　　第5表℃ム1畝〃α漉正角の低温処理と発芽

供試総菌核出 発　芽　数 発　芽　…窮 調査月日

a

a

b

C

d

1032

3206

488

332

506

113

1033

132

　92

　18

％

10．95

32．23

27．05

27．71

3．56

17－24／V

17－4／V1

　　，，

　　，，

　　，，

　低温処理〔（a），（b），（c）〕の菌核の発芽に及ぼす影響は極めて；促進的にして顯著である．

然して予め膨潤せしめて低温処理せる方，膨潤せしめすし1て低温処理せる方より発芽率高き傾

＊BARG班も（17）（1931）Ergot　and　ergotism．　P．88．参照
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　向が見られる．紛菌核の発芽に関しては第4章第1節参照．

　B菌核の生命　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’

　菌核の生命に就ては，TuLAs罵，　Rosτ℃wzEw（1902），　ADERIIoLD（12）（1905），　ZIMMERMA漸（19

06），B1しEmm（1908），　FAmK（1922），　KIRc11HoFF（1929）尋孟；の研究があり何れもライ萎妾角

（C1．ρz〃加γoα）に就て行はれたものである．然してROSTOwZEwによれば発芽ノ」は1年間の

みであると嘗ひ，LUTZ（105）（1901），　ZIMMERMA欺　は2回越冬の後も発芽力あるを認め，

K1RcllHoFFは菌核の生命は2一一3年と言ひ得ると畜占諭してみる．橋工（62）（1941）は，菌核は乾

燥；りこ態で貯裁する時は7－8年同にもなほ生命があると言ってみる．

　著者はハマ昌ン昌ク三角C1．1∫∫oγα1∫sに蕊いて，昭和16年より今年Gl召和22年）迄毎年

尭芽試臓を行ってみる．実験方法はその年及びその年以前に探集の頭角（予めデシケークー中

に保存し，叉は風乾欺態に放置しあPたるもの）を毎年12月下句置床し越冬せしめる（発芽

床は前記の如くして植木鉢を用ひ建物北側の軒下1こ聴く．侮，発芽床は植木鉢を倒にかぶせ，

K透時切を補給して砂表面の乾燥を防ぐ．）斯くて翌春発芽を楡するのである．以上の方法によ

る発芽試験の結果は，2画以上越冬の後発芽を示すものは皆無であり，ハマ昌ン昌ク萎角の生

命ぱ1年との結論を得た．而して越冬中特に早春菌類に口さオしたもの及びその結果腐敗のおこ

りしものは，共の発芽は認むるを得なかった．叉画角採集後菌類特1こアヲカど類に同されたも

のは翌春の発芽は極めて不良であった．斯くて菌核の発芽を効果的に行ふには，置床前菌核の

表面泊毒を行って雑菌の寄生をなくする方法をとらねばならなV・との結論に達してみる．

　　IV子座

　子座は初め菌核の皮部を破って蝋白色の小鮎賦隆起物として現はれ，次第に発面して頭部と

柄部を区別し得るに至る．人工発芽せるもの（前項IIIa）に就てゴ）船舷によれば，1菌核に形

成され≠ζ子座数は1一一33にして稀に40にも及ぶものがあるが，5－20が普通である・

　　　　　　　第6表ハマ昌ンニク三角の1菌核上に形成された子座州

＼テ座数1、

　　＼＼｝

個体数

　％＿

2 3

個休数
　％

・1・1・3

1．2　2．0　5．l

　l　　l

20 21

2　　1

0・810・4

22

　3

11．2
1

4 5

・・ Pお

8．311．0
　↓

6

ユ8

7．1
1

7
・1・

25 奄Q723

［9・8110・6 9．1

23

3

1．2

24

　1

10・4

25

3

1．2

26

0

0

27

0

0

0

0

ユ0

14

5．5

11 ・2
p・一1・5・6・7・8・9

11、11i，1、15 5

2．0

　9

3．5

4

1。5

2

0．8．

・1・

1．50．8
　1

29

0

0

30 31

1　　0

0．4　0

32

0

0

33 総個体数

1

0．41

　1

254

ユ00％

子座の頭部は球形或は寸々扁李なる球形にして，未熟なる時は表面杢滑にして和々赤味あ

　　　　　　　　　　　　　　　　　●

¢
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る榿黄色を呈すれども，成熟するに従ひて漸次濃色となり絡に赤褐色を呈し表両は町道の感を

呈し細疵状の突起認めらる～に系る．これ，子嚢殼の開口部である．子嚢殻申には多数の子嚢

を含む．子嚢は無色租々轡IIけるを普通とし，その中に8個口子嚢胞子がある．子座老熟すれ

ば暗赤褐色を経て暗赤紫色となり途に萎縮乾燥して枯死する．頭部の横径は0・8－2・5mmに

して普通1．5－2．2mmである．頭部の高さぱ0．6－2　mmにして横径の2／ゴー3／4なるを普通

とする．頭部より軍部に移行する部分は凹入する．屡々外形をなして数個の子座が相癒合して

三部は帯状をなし頭部は楕円体状をなせるもの参ある．柄部ぱ糸哉弱にして淡赤褐色を呈し頭部

と同一色調であるけれども一般に淡色である．、柄部も頭部と同様に老熟すれば暗赤紫色となり

途に萎縮乾燥する・一般に子座雛に根部の色彩は光線の弧弱によりて濃淡を呈し，窪き光線に

曝露ぜるものは濃色を呈するけれども土中に埋波せられてるたものは淡色である．柄部は卒

滑，屡々浅v・縦溝がある．園部の長さは3－25mmにして8－15m瓜を普通とする．土中に

埋没せられる事深きもの程，長さを檜す傾向が認められる．柄部の直径は0．4－L3mmにし

て0。7－1．Ommを普通とし頭部の横径の1／3程度である．

　子座は向光性，背地性を有する．

　子座の柄部は屡々捻旧せるものを見る．これ，はROSTO“7Ew（143）（1902）によれば子嚢胞子を

鉛直線の方向に弾出せんとする適慮現象であるとV・ふ．子座の発育初期にして脚部の明瞭でな

い程度のものでは子嚢胞子は未だ形成されてみない．子座老熟して暗赤紫色に変化せるものを

検鏡するに子嚢胞子の存在は認められるけれども威熟せる胞子ぱ極めて少い，

　子嚢殻は梨子釈叉は長卵形・楕円形・紡錘形にして短v・頂部を有し外面に開ロする．開口部

に向って尖り，開口部は乳頭様をなしてみる．高さ135－250μ，横径75－150μである．

　子嚢は子嚢難曲に無数に形威される．形は円筒歌をなして細長く両端に向って漸課する．一

側叉ぱ両側に轡曲するものが多v・が，眞直のものもある．頂部には球状部があり，その厚さ

1・5－3μである・無色にして内に8個の子嚢胞子を締する．長さ75－160μ，直径2．2－4．2μ

である．

　子嚢胞子は繊細にして極めて細長く糸欺をなし，無色，両端特に下端に向って細まり，轡曲

叉ぱ屈曲するを普通とし，稀に眞直のものもある．子嚢内に遡行して藏されてるる．長さ65－

1千0・・直径0・4－1・2・である・成熟せる子座1個体中｝・ある干嚢胞子の総撚50・0・0－

1，000，000である．

α卿z〃6吻子継子の大きさ鞭ては，TσLAsNE（191）（1853）の言己載では0．1㎜とあ

るのみで明確でなく・AτANAsoFF（16）（1920），　HEALD（63）（1933），中田（132）（1937），　SAccARDo

（145）（1883），VoGLINo（194）（1905），　WIMER（200）（1887）等1ま50－76μ，　BRooKs（32）（1928）は60

－70×2μ，FALcK（43）（1911）は50－75×0。6－0．7μ，　FRANK（48）（1ε97）及び出田（75）（1911）は50一
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60μ，小林（91）（1939）は50－75×1μ，MAss朋（u3）（1899）はε0－70μ×1．5μ，ST1二vEKs（171）（1913）

1ま60－70μ，安田（204）（1914）はカモジグサのもの（CJ．ρκゆ多〃6α）につき50－75μとして

居り，ハマニンニク，委角C乙醗。プα1おのものは以上のものとは異ってみる事がわかる．

　　　　　　　　　第2節ハマニンニク萎角菌（C1，〃∫07読のの生態・

　ハマ昌ンニク町角の自然発生多きは北海道北部，千島，及び樺太にして，殊に樺太にては各

地にて蒐集し得る欺態である．著者が樺太（下問）に於て行ひたる採集威績ぱ第7表の如くで

ある．

　　　　　　　　　　　　第7表　　ハマニン昌ク委角の井野調i査

　　　　　　　　　　　　　　　昭和16年（ABCD　4入探集）

藻滋轡」
5時間10分当り

1時　間　当　　り

A

　9
55．6

10．8

B

65，2

ユ2．6

C

ユ04．5

20．4

D

34．6

6．7

1人ZF均

12．6

昭和ユ7年（甲乙四丁4人探集）

＼、
　探集五1

　4時　間

　1時　間

探集人

当　り

当　り

甲

　9
118。0

29．5

乙

89．0

22．2

丙

ユ33．7

33．4

丁

118．8

29．7

1二二均

28．7

　新旧に於ては1時聞当り採集量ぱ7－33gにして，発生多き地域にては1日探集量として

100－500gを挙げ怨と考へられる．紛前記の∫ll位11芋間当り採集可能量と自然発生の状況よリ

考察する時は，樺太全庇よりの探集可能量は少くも1年150kgと推定される．

　Al生態の概要

　一般に冬期殿塞にして，開花期湿潤であり日照少き時は，蛋角の発生が多V・．此等の條件は

菌核の発芽を容易ならしめ子獲胞子の丁番に好適である．開花期乾燥ぜる時は一般に発生が少

い．これは，ハマニン昌クの開花は急速に一齊におこP開花は短期聞を以て絡了するが為であ

る．開花期聞を長からしめる條件はハマニンニク萎角の発生を多くする事は言を倹たなV・．叉

ハマ昌ン昌ク群落地の地表面は乾燥せるよりは湿潤なる時発生が著しい．斯くの如きは菌核の

発芽に好條件である・

　樺太にてはハマ昌ン昌ク一角の発生著明であるが木州にはまだ知られてみない㌔ハマ昌ン

管尤も昭和19年実施の・・マニンニク穎果の食糧化に関する調査（第1章第3節，第3蹴雄3節

　III）によれぽ，青森縣百石地方の一局部に穎果1000gにつき小麦角0．05gを発見した．他に

　は未だ知られてみない．
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昌ク自生せる木州の海岸ぱ一般に砂浜をなし，砂は乾燥し潮風が弧い（著明なる砂丘を形成し

てみる地方がある）．若し褻角の発生ありと仮定しても，ハマニンニク穂を離れて砂上に落下

した菌核は，砂の乾燥せる葛と弧ぎ潮風によりて埋淡せられ寄生を完うナる事が無い，之に対

し樺太自生地に於てはハマ昌ンニクは非常によく繁茂し年々腐朽したる葉は地表面を被ひ砂面

を露出する事は少い．叉よく湿潤状態に保たれる．樺太は冬期塞さ嚴しく，春期・夏期は木州

に比し湿度高く，日照少く，委角発生に好適してみる．

　B　樺太（新問）に於けるハマニン昌ク二二の寄生状況

　著者はハマ昌ン昌ク変角の自然発生多き樺太（新悶）に於て，和離れたる代表的2箇斯を択

び詳細なる調査を行った．調査項目の概要は下の如し．

　　（1）試験穗（総木数・総小花数・総穎果数）

　　（2）　ハマニγニク褒角菌寄生穗，大変角個数・重量，小屡角個数・重量

　　（3）稔実率

　　（4）不稔実率

　　（5）殖花位置による小花数比率

　　（6）　　　 ，， @　　　　穎果数上ヒ彗叢

　　（7）　　　 ，， @　　　　。不含葺ヌ乙率　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
，

　　（8）寄生率

　　　　　　　　　　　　大屡角発生率

　　　　　　　　　　　　小変角発生率

　　（9）　1穗当り発生三角個数の頻度　　　　．

　　（10）　　　，，　　　大三角個数の頻度

　　（11）二二位置による大変角発生個数・重量

　　（12）　　　，’　　　　三角発生個体数比率

　　（1D　　　”　　　　大萎角発生個二二比率

，　　（14）　　　，，　　　　小二二発生個体数比率

　　（15）二三李均1佃体重量

　　（16）大三角卒均1個体重量

　　（17）着花位置による二二二二均1個体重量

　　（18）　　　”　　　　100小花当り発生大二二重量

　　（19）　100小花当9発生萎角重量

　　（20）　　　’，　　　　大変角重量

　　（21）　　’”　　　小変角重量
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（22）高州位置による寄生率

（23）　　”　　　　100小花当り発生大萎角序数

（24）　　”　　　　100小花当9発生小萎角佃数

1．試験穗・ハマニン昌ク変角菌寄生愁　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

　　　　　　第8表　　ハマ昌ン昌ク変角菌の寄生歌況に関する調査

　　　　　　　　　　　　1．玉戸｛悪・褒角黙坐穗　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’

　　　　　　　　　　　　　　　　大変角とほ長径7mm幅径1．5mm以上のものをい孟、

　　　　　　　　　　　　　　　小萎角とは長径7凱m幡径1．5mm以下のものをいふ

　　　　　　　　　　　　　　　　以下倣之

信託区名

N
S

試

総本劇総小花刎

396

191

64157

36579

　　　　　　　麦　　　角　　　発　　　生

馴数「ヨ薇’脚鋤：蜘漁
38441

20512

383

ユ69

2317

784

3124

795

玄玄臥糊と蔽径7mm，酪1．5mm以上のもの据ひ，ノ1・魏とは長径7㎜，醗

1．5mm未満のものを言ふ．大穂角は両穎を押し開きその間に爽まれ売る状をなして存在し
　　　　、

叉は穎外に雄山するを以って一見して萎角なる事を認め得る。而して画廊より離脆し易きを以

って採集亦極めて容易である．之に反し小画角は両面の内部にありて丁寧に靴底を除去するに

非ざれば認むるを得なV㍉従：つて採集に：多大の労力を要する．ハマニンニク変角を大小1（区分

して考察し旋のは以上の如き守山による．

　褻角菌寄生穂％はN区，96．72％，S区88．48％である．発生総三角数の内大屡角・小委角

の割合は　　　　’

　　N論証萎角42．58％〔100〕小変角　57．4296〔134．83〕

　　S区　　”　49．65％〔100〕　　’，　50．35％〔10L40〕

にして大萎角は小委角より少V・．次項参照

2，稔実率・不稔実率・寄生率

　　　　　　　　第9表　ハマニン号ク萎角菌の寄生1伏況に関する調査

　　　　　　　　　　　　　　3・稔実率・不稔実率・寄生率

試深名．！稔騨
　　　　　　　　％
N
S

59．92

56．08

不稔実率

　　％
　31．61

　39．61

1大藝醗蟹日小勤触判
　…．一一唐P　．一一｝

　　　3，61

　　　2，14

％
4．86

2．17

寄生串
　％
8．47

4．31

　寄生率とはハマニγニク亭亭菌寄生によ9て発生した亭亭数の総小花数（高角発生の有無稔

実の有無を問はす．但し不完全花を除く）に対する百分率である，
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　大（小）町角発生率とぱハマニンニク変角菌寄生によPて発生したる大（小）変角数の総小花数

に対すろ百分率である．従って，

　寄生率＝大萎角発生率十小学角発生率　　となる．

　同一地域にても揚所（N区，S区）によりて寄生率を著しく異にする．樺太に於ては一般に’

三島各地のハマ昌ソニク自生地一・面に一様に寄生することなく，同一地域にても揚所によPて

疎密がある．

　3．1穗当り発生萎角・大引角個数の頻度

　　　　　　　　第10表　ハマニンニク褻角菌の寄生状況に関する調査

　　　　　　　　　　　3．1穗当り発生の屡角個数・大褻角個数頻度炎

大i萎角発生

高温数1穂数 ％

　　　0

　　1～5

　　6～10

　　11～15

　　16～20

　　21～25

　　26～30

　　31～35

，　　36～40

計

96

256

ユ53

60

13

　5

　3

　0

　1

587

ユ6．35

43．61

26．06

10．22

2．22

0．85

0．51

　0

0．17

100％

角 発 生

1穂当り
婆角個数

　0
　1～5

　6～10

11～15

16～20

21～25

26～30

31～35

36～40

41～45

46～50

51～55

1穗剃　％　i高高」穏数 ％

41

169

119

106

51

43

18

12

11

　4

　3

　2

6．98

28．79

20．27

18．06

8，69F

7．33

3．07

2．04

1．87

0．68

0，51

0．34

56～60・

61～65．

66～70

71～75

76～80

81～85

86～90

91～95

96～100，

3

0

0

2「

0

1

0

1

1

「587

0．51

0

0

0．34

0

0．17

0

0．17

0．17

100％

　1穂当り発生の萎角個数はユー96個にして1－5個なること最も多く（28・79％），6一10個、

之に次ぐ（20．27％）．然して1－10個発生のものは総丁数の殆ど牛を占めてみる（49．06％）．

　1穗当P発生の大萎角回数は1一一37個にして，1－5個なること最も多く殆ど牛を占め（43．

61％），6－10個之につぐ（26．06％），

　穂の部位別寄生率は，中部ユ／、が最も高v・傾向が見られ，『上部11、・下部1／、間kは差異を

認め得ない．

　斯くの如くハマニンニク町角菌の寄生率が揚所により，個体により著しく不同なる事実は

（1）寄主たるハマニン昌クが個体によ9感染に難易あること（2）寄生の機会の問題（胞子

附着量及び胞子附着の時期）によるものと考へられる．

　4．寿花位置による小花数比率・穎果数比率・及び稔実率

暗花位置による小花数は第1小花最も多く小門先端の小花に至るにそ楚：ひて少となる1而し

て第1小花・第2小花・第3！」・花。第4小花が主要なる部分を占む．第2小花は第1小花に匹
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敵する．

第11表　ハマニン昌ク変角菌の寄生状況に関する調査

　　4．荊花位置による小花数比率・穎果数比寧・及び稔実機

賦験
地区

N

S

小 花 1 穎 果　　「

笹賊塑鯉塑蝋墾！拝魎旦歴吻饗魎些；笹興：癖1鞘・．

18329
％

28．57

9846

26。92

・8・・21，謝9琴）

28．06　24．94

9779

26．73

　8862
（36579）

24．23

9916

15．46

6088

16．64

1871

2，92

1880

5．14

　37

0．06

ユ1943

　％
3LO7
　％
〔65．16〕

・24

P6483

0・34 奄R1・61

　　〔65．84〕
　　i

12037　　　9665

　　　（38440）
31．31　　25．14

〔66．86〕〔60．40〕

　6431　　　4869

　　　（20512）
　　　23．7431・3

　4350

11．32

〔43．87〕

　2234

10．89

〔65．76〕〔54．94〕〔36．70〕

　　　l　　l

　428　　17

　1．11　　0．04

〔22．88〕　〔45．95〕

　459136
，．2、1。．，8

〔24。41〕〔29．03〕

　　　　

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〔〕三論率を示す

　茄花位置による頴丁数比率は小花数の関係に全く丁丁的である．

　漬花位｛置による稔実率は第1小花最も高く小穏先端の小花に至るに従ひ低下する．第1小

花。第2回忌の稔実率は殆ど同じである．

　5．清花位置による褒角発生比率

　　　　　　　　第12表　ハマニンニク褒憩菌の寄生状況に関する調査

　　　　　　　　　　　　　　5．　荊花位1挫によるi嬰角発生比率

噸区多隣∫轍険・小花悌剛・1卿矧．卿矧第・小花1騨花
責一　、、4、　　　　　　　　　　　　　　　。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0S 1579

2349
％

43．17

595

37．68

1802

33．12

492

31．16

1029

18．91

356

22．55

251

4．61

112

7．09

10

0．18

24

1．52

　第1小花に発生すること最も多く，小穂：先端の小花に至るに従ひて少となる．之を飛花位置

による小花数比率と対1！｛ける時ぱ，小魏｛基部の小花に於けるもの程寄生の能率高き事即ち寄生

率の高き事を想像し得るのである．

　6．蒋三位｛趾による二二角・小変角発生比率

大変角は第1小花に発生するもの最も多く黙々牛数以上を占め，小穏先端の小花に至るに従

ひ少となる．

　小委角の揚合は稽々趣を異にし，第2小花に発生するものが最も多v・．然して第1小花・・

第2小花・第3小花発生のものが主要なる部分を占めてみる．
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第13表ハマ昌ンニク変角菌の寄生状況に関する調査

一　　L置　　匿　　」　・　幽　幽　　　　　一　　，　…　．　一　　　　L　」　一　．　一　　　　一　　｝

　　　　　　　　大　試験

一一

Z・

褻

＝籏花位置に覧る木萎角二二少三角肇二上瞳…

　角　　’　　　　　　　　　小　　　i萎 角

区董1第・小花1第・小花1第・小花！第・轟轟・塑・小花｝第・小螂・小花1弗小花i第・小花1第・・塑・小花

N

S

1396
％

60．25

396

50．01

675

29．13

218

27．81

208
（2317）

8．98

ユ28

（784）

16．33

38

1．64

39

4．97

3

0，38

953・
％

30．51

199

25．03

1127

36．08

274

34．47

　821
（3124）

26．28

　228
（795）

28．68

213

6．82

73

9．18

10

0．32

21

2．64

7．洋花位置による大変角発生個数・重量

　　　　　　　第14表ハマ昌ンニク萎角菌の寄生欺況に関する調査

　　　　　　　　　　　7．蒲花位置による大蛋角発生個数・軍畑

大 角

試瞼区名

N
S

試瞼区名

N
S

第1小花 第2小花 第3小花 第4小花 第5小花

再訂個数1

41313．5　　エ396

　ユ2286　　　396
　　　　　　1

、劃雌　飛、評
　　　　675
（16834）　（674）　　　4637

　5862　　　218　　　　3012

瞬ドv士1徽1
208

128

大ii額角

第6小花

㌃訓個数

0

0

大

計

角

　　彙
■ng 樋数

（63542．5）　，

　22042

一…�Ri亨

　（2316）

　　784

758

800

　　　鴨劃個数

38　　　　－　　　0

39　　　　87　　　3

小

計

一

重　mg量 個　　数

（27951）

　6605

3124
（3116）

　795

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（）　は測定個数及び重量なり．

　活花位置による大変角発生個数・重量共に第1小花最も多くノ」・穗先端の小花壱と至るに従ひて

少となる．発生萎角総数よりすれば，小萎角は寧ろ大委角より多けれども，重量よりすれば大

委角の方が遙かに重V・．これは1個李均の委角の重量は大変角の方が遙かに重V・が為である．

　8・一花位贋によ15大萎角畑町1個体重量

　　　　　　　　第15表ハマ三ンニク褻角菌の寄生状況に関する調査

　　　　　　　　　　　　8．藩花位置による犬褒関口均1個休電量

試験区名

N
S

開花位置による大副角挙均1個休貢量

第・小花1第・小花1第・小花第・・坐花1第・糀1第・小花

　mg
29，59

31．02

mg
24．98

26．89

　mg
22．29

23．53

mg
19．95

20．51

mg

27．33

大日郵亭均

1個体重量

mg
27．44

28．11

萎角李均

i個休軍量

mg
16．84

18．14
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　発生せるi委：角の李均1個体重量は15－18m9程度にして，大委角のみのZト均1個体重量は

26－28mg程度である．

　泊花位置による大姿角ZF均1個休重量は第1！1・花に発生せるもの最も重く，小穗先端の小花

に至るに従ひて軽き何〔向がある．

　9．茄同位・置による100小花当り発生大姿角重量

　第1小花に発生最も多く小汁先端の小花に至るに従ひて少となる．　　　　　　’

　　　　　　　第16表　ハマニン昌ク変角菌の寄生1伏況に関する調査

　　　　　　　　　9．1管花位F至による100小花当り発且…大：萎角1Eテ11

菊池区名

　総小花数N｛
　総重且・

　総小花数s｛
　総隈量

笛1小花

18329

41314

　　mg1225．40

　9846
12286

　　mg124．78

第2小花

180〔｝2

16834
　　1ng
93．51

9779　，

5S62
　　mg59．94

第3小花

16002

4637
　　mg
28．98

8862

3012
　　m933．99

翁㌻4／j、イE

9916

　758
　　m97．64

6088

　800
　　mg13．14

雛5小花

1871

　0

1880

　82
　　mg
4．36

翁／f6！」、イE

37

　0

124

　0

各小花合計
100小花当り

64157

63543
　　m9
99．04

36579

22042
　　mg
60．26

ユ0．100小花当り発生姿角・大萎角・小藩角重ましヒ

　　　　　　第17表　ハマニン昌ク萎角菌の寄生状況に1｝1ける調査
　　　　　　　　　ユ。．　100ノ」、イE当り≧∫～1杢」三蛮∫「3・ブく彦塔角。1J、≡…一角、R∫逢

’

試験区名

N

　S

大萎角　小論角　　　角皿E数 R「岬手指11三ガゑ「
　　　　　　　mg　　　　　mg　　　　　　　　m9
64157　　　　　63542．5　　　　　99．04　　　　　　　27951

36579　　　　　22042　　　　　　　60．25　　　　　　　　6605

1蝋／嬬i一坐ゴ・tllk」・17回折

　　1ng　　　　　　　mg　　　　　　　　　　　　mg　　43．57　　　　91493．5　　　　　　　　　　　142．61

　　18．06　　　　　　28647　　　　　　　　　　　　78．32

発生変角総重量の内，大凄1角・小恩角の割合ぱ

　N区　大：萎：角　69．45％〔100〕　　　ノ1・変角　30．55％〔44〕

　　S区　　　　76．94％〔100〕　　　　”　23．06％〔30〕

となり，発生姿角重量の内70一一〔0％が語論角によ9て占めらるLを知る，

　　ユ1．清花位置による寄生率

　　　　　　　第18表　ハマ昌ン昌ク萎角菌の寄生状況に関ナる調査

　　　　　　　　　　　　　ユ1．清花位匿による婆角寄生寧

．晶晶L塑蝿1遡刎引弊沙花一． 第4小花i第・糀防哩U．筆生率

劃1：捻＝ll：ll
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第1小花の寄生率最も高く，小穗先端の小花に至るに従ひ低下する．

12．着花位置による100！1・花当りi発生大変角佃数（着花位置による大変角発生率）．

　　　　　　　第19表　ハマニンニク褻角菌の寄生状況に関する調査

　　　　　　　　　12．蒲花位置による100小花当り発生大萎角個数
　　　　　　　　　　　　　　　　「

瀬区名隔小花

　　大姿角個数　　　1396N｛
　4、　　ぞ芭　　数　　　　　18329

　　　　　　　　　7．62

　　燐鯛剃396・｛

　ノ」、　　マE　　数　　　　　　9846

　　　　　　　　　4．02

第2小花 第3小花

　　　［

675［2・8
ユ8002　　」　　ユ6002

3、75　　　　　L30

　218　　　　128

9779　　1　　　8862

2．23　　1　　　1．44

　　　［

第4小花 第5小花各6小花

　38
9916

0，38

　39
6088

0．64

　0
1871

　3
1880

0，16

　0

37

　0

ユ24

各小花合計
100小花当り

2317

6415テ

3、61

　784
36579

2．14

第1小花に発生最も多く小穗先端の小花に至るに従ひ少となる．

13．着花位置による100小花当P発生・1・萎角個数（着花位置による小屡角発生率）

　　　　　　　第20表　ハマニン昌ク変角菌の寄生状況に関する調査

　　　　　　　　　13．旧歓位置による100小花当り発生小萎角個数．

試瞼区名

N磐こ聡

・／こ譜

第1小花 第2小花

　953　　　　U27

18329　　　　　18002

5．20　　　　　　6．26

　199　　　　274

9846　　　　　　9779

2．02　　　　2．80

第3小花

　821

16002

5．13

　228
8862

2．57・

第4小花 第5小花

213

9916

2．15

　73
6088

1．20

　10
1871

0．53

　21

ユ880

1．12

第6小花

　0

37

　0

124

各小花合計
1004、了E当り

3124

64157

4．87

’795

36579

2．17

　前項に蓮べた大屡角の揚合と異なり，・第1小花・第2小花・第3小花に何れも発生多く就中

第2小花に最も発生が多V・．

　　　　　　　　第3節2、マニンニク姿角菌（α1伽70’勾の寄生時期

　著者はハマニンニク委角菌の寄生時期に関して，昭和17年7月一8月樺太（新聞）に於て

実験を行った．

　次の各時期にパラフィン紙にて被覆し共の後出角菌胞子附着を人為的に遽断した．

　　A　四花前日　7月20日実施

　　B　第1小花盛花期を絡了せるもみ．

　　　7月20日実施

　　第1小花盛花期の翌日にして当日開花の直前に被覆し，第ユ小花盛花期に寄生の機会を與

、
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’
　へたるもの．

C　第3小花盛期を経冷せるもの．

　7　月　25　日実方配

　第3小花盛花期の翌日にして当則用花の直前に被覆し，第3小花盛花期迄寄生の機会を

　與へたるもの．

D　第4小花盛花期を絡了せるもの．　　　　　　　　　　　　’

　7月28同町メ旭

　第4小花盛花期の翌日にして当日開花の直前に被覆し，第4小花盛花期迄寄生の機会を

　與へたるもの．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l
E『 l花後5日　　8月3日実施

　開花絡了してより5日後に被槻し，全開花期聞を通じて寄生の機会を與へたるもの・

以上5区に対する対照区として前節のN区，S区を示した．

1．試験穏・ハマ』ン昌ク姿角菌寄生王衷　　　　　　　・

　　　　　　第21表　ハマ昌ンニク萎角菌の寄生時期に関する実験

　　　　　　　　　・　　　　　1，試験穗・i蓼ξ角発生偲　　　　　　　　　　　　　　　　　6

試験日名

A
B
σ

D
E

N
S

試 穂

総本数擁小調．
角 発 生

37

42

36

53

34

396

ユ91

5637

8353

6823

9558

5696

64157

36579

本

　　0
　　33

　　35

　　53

　　34

　383

　169

蓼＿1繍総個数．1欄総個数

　　0
　　309

　　174

　　439

　　90

　2317
、　784

　0
102

956

717

135　・
ら　リ　コ

3124

795

　褻角菌寄生穂％はB区78．57％にしてC区以下にて殆ど100％となる．即ち寄生は第1小花

盛花期にその過孚がおこるものである事を知る．　　　　　　　　　　　　　　・

　2．稔実率0・不稔実率・寄生率

　稔実率に就て見るに，開花b初期に被撹せるもの程，共の影響著しく，D・E両区には被覆

の影響は認められなV・・

　寄生率に就て見るに，A区には寄生無し．（開花中に寄生のおこるものである事を示すもの

である．）B，C，　D，　E各区には何れも寄生があるが，　E区はD区より却て少くB区はE区よ

D却て多し．開花期間申に於て絶えず均鮪；に寄生がおこるものとすれば，開花の準行と共に寄

生率は塘加すkき筈であるのに，斯く不同であるのは（1）ハマ昌ンニクが個体によりて感染
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第22表　ハマニン昌ク側角菌の寄生時期に関する実験

　　　　　　2．稔実利・不稔実卒・寄生摩

試験一名

　　A

　　B

　．C

　　D

　　E

　　N

　　S

稔　実　翠

　％
　　0．56

　　6．57

　30．34

　57．49

　63．94

　59．92

　56．08

一不稔実率L三角発生r琶1二二角発生率1
幽％「』馳

99．44

88．51

53．ユ0

30．42

32．ユ1

31．61

39．61

田．

梼R．

3．70

2．55

4．59

1．58

3．61

2．14

％

1．22

ユ4．01

7．50

2．37

4．86

2．ユ7

寄　生　率

　％
　　0
　4．92

　16．56

　12．09

　3．95

　8．47

　4．31

に難易あること（2）土地により胞子発生に疎密あること（3）土地によリハマニンニクの開

花と胞子附着の機会との間の時間的距たりに差異あること　によるものと考へられる．

　荷本表にて注意すべき事ぱC，D，　E各区は何れも小才角は大饗角より多く発生してみるの

であるカr・B区は大魏の方・1・糊より発生多く・発生北角数の75・18％（大変角100：・1｝

二二33）を占むる事である．

　3．着花位置による褻角発生比率

　　　　　　　　第23表　ハマニンニク平角菌の寄生時期に関する実験
　　　　　　　　　　　　　　　●

　　　　　　　　　　　　　　3．四花位置による姿角発生比率
σ

野駆名凹凹．【第璽・1第・糀第・牛1・1塑小花1第・糀隣・糀

　A
B

C

D

E

N

S

411

1130

1156

225

5441

1579

　288
％

70．07

　539

47．71

　425

36．76

　95
42．22

2349

43．17

　595

37．68

　ユ13

27．49

　405

35．84

　425

36．76

　84
37．33

1802

33．12

　492

31．16

　ユ0

2．43

　157

13．89

　252

21．80

　39
17．33

ユ029

18．91

　356

22．55

　0

　27

2，39

　52

4．50

　7
3．11，

251

4．61

112

7．09

　0

　2
0．18

　2
0，17

　0

　10
0．18

　24
1．52

0

0

0

0

0

0

　各区何れ，も第1小花に発生すること最も多く，小穗先端の小花に至るに従ひ漸減する．

　4．着花位壇による大屡角・小変角発生比率

　荒花位置による大野角発生比率は各区何れも第1小花最も高く小穗：先端のノ1・花に至るに従ひ

漸減する事ぱ標準区と同じ．
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第24表ハマニンニク一角萄の寄生時期に関する実験

　　　　　4．　四花位置による大褻角。小雪角発生比尋三

二験
区名

A
B

大 角 小 角

C

D

E

N

S

第・小花1第・小脚小花1墾び趨r小照・小花1第・小・・1第・小汁小花！脂汁・小花i第・糀

　　1
　　｝

，137｝

76’70
m

76ill1

242P
5兄：1

：霧

，。1：1…

　　　｝

1（23・7）1

　67
（309）

21．β8

　36
（174）

20．69

　146

33．26

　27
（90）

　30

　675

29．13

　218：

27．81

　　5

1。62

　　5

2，87

　48
‘439）

10，93

　　7

7．77

　208

8．98

　128
（784）

1633

　2
0．46

L64

　39

4．97

　1
0．23

　3
0．38

　51　　　46
％　　（102）
、：：145器：

42，47　　38．60

　183　　279

25．52　　38．91

’39P（13舞1

28●89 P42’22

　　　　1127　953

30．51　　36．08

　199　　274

25．03　　34，41

　　5

　4．90

　152
（956）

15．90

　204
（717）

28．45

　　32

23．70．

　821
（3124）

26．28

　228
（795）

28．68
　　　し

　27

2．82

　50

6．97

　7
5．19

213

6．82

　73

9．18

　2
0，21

　1
0．14

　ユ0

0．32

　21

2．64

　飛花位置による小変角発生比率は，B・C両区に於ては第1小花最も高く小穂先端の小花

に至るに従ひ漸減することば標準区と趣を異にする．

5．清花位置による大三角発生個数・重量

　　　　　　　　第25表ハマ昌ンニク姿角菌の寄生時期1こ関する実験

　　　　　　　　　　　　　5．1宵花位置による大萎角発生個数・珊最

大 角

試瞼
区名． 第1小花

A

B

C

D

E

N
S

　　　　
＝皿最mg個数
　　　！

　　　　237
（：1器1鞭1

　　　1
41313．51396
　　　1
　12286　　396
　　　1

第2小花 第3ノ』、花

　　　　　　　　　　　
囎mg．個数1離mgl戸数

2048

　（955）

（3643）

　539

●（16834）

　5862

67
36

（34）

：146

（ユ41）

27
675

（674）

218

（110）

（79）

1117

127

4637

3012

　5
（4）

　5
（4）

48

　7

208

128

鋤苫4！』、マε

）E姻個弊

58

758

800

0

0

2

0

38

39

釘∫5小花

　　　　
，n∫ムとmg個数
　一『．一．一『1．一」二・：

40

87

0

0

1

0

0

3

雛6小花

　　　　
爪趾mg個数
　　　1

0

0

0

0

0

0
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試瞼旧名

A
B

C

D
E

N
S

大
計

角

．墳　　∫lt　mg

（12740）

　（4705）

（ユ2417）

　2310
（63542．5）

　22042

個　　数

　309
‘304）

　174
（167）

　439
（428）

　90
2317

（2316）

　784

小
計

角

．重　　量・mg

（1073）

　8065

（7466）

（1196）

（27951）

　6605

個　　数

　102
　（96）

　956
　717
（706）

　ユ35
（130）

　3124
（3116）

　795

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（）は測定個数及び重量なり．

蔚花位置による大屡角発生個数・重量共に第1小花最も大にして小穗先端の小花に至るに従

ひ漸減する．

　6．蒲花位置による大変角雫均1十体重量

　　　　　　尋　第26表　ハマニンニク変角菌の寄生時期に関する実験

　　　　　　　　　　　6．蒲花位置による大褒角手均1個休電量

試験
名区

A
B

C

D
E

N
S

　　　　蒲花位置による大萎角不均ユ個体重量

第・小花i第・小花1第・糀第・小才E隣・嘩

mg

45．42

28．46

32．03

29．36

29，59

30．02

mg

　30．57

　28．09

　25。84

●ユ9．96

　24．98
［26・89

mg

27．50

19．75

2327

18．14

22．29

23．53

mg

29

19．95

20，51

n「 X

40

27．33

堕6／！畦

　　mg

大萎角準均
1個休重量

mg

41．91

28．17

29．01

25．67

27．44

28．11

凄角亭均
1個休重量

mg

34，53

11．37

17，53

ユ5．94

16．84

18．14

　三角李均1個体重量・陰萎角季均1個体重量共にB区最も重し．四花位置による大三角季均

1個体重量は何れの区に於ても第1小花最も重く，小穗先端の小花に至るに従ひ軽し．

　第1小花発生の大堺角李均1個体重量を各区に就て見るにB区のもの最も重し．即ち第1

小花盛花期にのみ寄生の機会のありしものは重量大なる大萎角となる・

　第2小花，第3小花に発生せる大変角もB区のもの最も重し．この事は入工接種を行ふ上

に於て重要なる意義を有ずる．

　7．所花位置による100小花当9発生大宇角重量

　ヲ｝1椛位置による100小花当り発生二二：角重量は，何れの区に於ても第1小花に最も多く，小

穂先端の小花に至るに従ひ少となる．第1小花の100小花当P発生大屡角重量を各区に就v・

、
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第27表ハマニンニク屡角菌の寄生時期に関する実験

　　7．箔花位置によるユ00小花当り発盗大褻角皿三

才・〕花築・糀1第r小花1．第・小1・1第・小花1第・小花［輸！l餓一

・隣
　総小花数・｛

　総近分

　総小花数D｛
　総軍’f逢

・｛贈

N｛　総小花数
　総｝E：［止

　総小花数・｛

　総コRゴ11

　2053

10582mg

515．44

　1784

3671mg

205．77

　2554
7559mg

295．97

　1510

ユ644mg

108，8ア

ユ8329

41314mg

225．40

　9846

ユ2286mg

124．78

2046

2048mg

lOO．10

1777

　955mg
53．74

2543

3643mg

143．26

ユ401

　539mg
38．47

ユ8002

16834mg

93．51

　9779

5862mg

59．94

2035

ユ10mg

5．41

ユ754

　79mg
4．50

2434

1117mg

45．89

1448

127mg

8．77

16002

4637mg

28．98

8862

3012mg

33．99

1874

　0

1334

　0

1629

　58mg
3．56

ユ106

　0

9916

7581ng

7．64，

6088

800mg

13．14

341

　0

　174

　0

　391

　40mg
1023

　231

　0

1871

　0

1880

　82mg
4．36

　4

　0「

　0

　7

　0

　0

37

　0

エ24

　0

　8353

12740mg

152．52

　6823

4705mg

68．96

　9558

12417mg

129．91

　5696

2310mg

40．55

64157

63543mg

99．04

36579

22042mg

60．26

て見るにB区最も重し．

　各小花合計の二100／1・花当り発生大町角重量を各区に就v・て見るにB区最も重し．7第1小花

盛花期に寄生せしものは全開花時期を通じて寄生の機会ありしものより却って大褒角の発生多

し．人工接種をなす上に重要なる意義を有する．

　8．100小花当りi発生底角・大婆角・小止角重量

　　　　　　　第28表　ハマニンニク褻角菌の寄生時期に関する実験

　　　　　　　　　　8．100小花当り発生蛋角〕・大褒角・小蛋f胴1且

蹴験

譁ｼ
総小花数

大　　褒　　角　　　　－ 小　　i饗　　角　　　　一 褒　　　　角

寮澱陣熔甜 現川鰍・；舗 重血1澱・姶語

A
B
C’

D
E
N
S

8353

6823

9558

5696

64157

36579

　　mg
ユ2740

4705

12417

2310

63542．5

22042

mg
152．52

68．96

129．91

40．55

99．04

60．26

　mg1073

8065

7466

1ユ96

27951

6605

　mg
12．85

118．20

78．11

21．00

43．57

18．06

　　mg13813

ユ2770

19883

　3506

91493．5

28647

　mg
165．37

187．16

203．02

61。55

142．61

78．32



’川 257

　100小花当り発生屡：角重量抵B，C，　D区め順に壇加してみる．即ち寄生の機会を上雪加する

と共に発生重量も亦1曾幽することを示すものである．（E区は例外をなし，地域的に発生少か

りしによるものと考へらる．）然してその塘加卒は少く，第1小花盛花期にのみ寄生の機会の

ありしものと，杢開花期聞を通じて寄生の機会のありしものとの差は僅少である．この事実も

人工接種をなす上に於て重要なる意義を有する．

　9．茄花位置による寄生率

　　　　　　　　第29表ハマニンニク萎角菌の寄生時期に関する実験

　　　　　　　　　　　　　　　9．　蒲花位置による寄生白

黒第・小花i第・小花極躍・1第・小花1第・小矧第・糀1寄蝉

A
B
C
D
E
N
S

　％
14，02

30，22

16．65

6．29

12，83

6．04

5，52

22。80

16．71

6．00

10．01

5．03

0，5

8．96

1035
2．69

6．43

4．01

2．02

3．19

0．63

2．53

1．84

L15
1152

0，53

1．28

　0
4．92

16．56

12．09

3．95

8．47

4．31

第30表　ハマ昌ンニク四角菌の寄生時期に関する実験

　　10．蒲花位置による100小花当り発生大弾唄佃数

下訳矧第・糀i・第・小花1第・小・・！第・小花1第・小花1第・小花1欝議豹

A｛奈響

　大i嬰角個数・｛

　小　花　数

　大姿角個数・｛

　小　花　数

・F饗

　大面角個数・｛

　小　花　数

　．
　大台角個数N｛

　小　花　数

　．
　大i萎角個数・｛

　小　花　数

　237

2053

η．54

　133
1784

7．46

　242
乞554

9．48

　56
1510

3．71

1396

18329

7．63

　396
9846

4．02

　67
2046

3．27

　36
．1777

2．03

　146

2543

5・74

　25
1401

1．93

　675
18002

3．75

　218

9779

2．23

　5
2035

0．25

　5
1754

0，29

　48
2434

1．97

　7
1448

0．48

　208

16GO2

1．30

　128

8862

1．44

　　0
　1874

　　0
　1334

　　2
　1629

　0．12

　　0
　1106

　38
’9916

　0．38

　　39

　6088

　0．64

　0
341

　0
174

　1
3gi

O．26

　0
231

　0
1871

　3
1880

0．16

　0

　4

　0

　0

　7

　0

　0
37

　0

ユ24

　309

8353

3．70

　174

6823

2．55

　439
9558

4．59

　90
5696

冨．58

2317

64157

3．61

　784
36579

2．14
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　何れの区に於ても第1小花の寄生率最も高く小穗先端の小花1ゼ至るに従ひ漸減する．

　10．清花位置による100小花当り発生大饗角個数（済花位置による大萎角発生率）

　四花位置による100小花当り発生大姿角｛1司数は；何れの区に於ても第1小花最も多く小穏先

端の小花に至るに従ひて漸減する．第1小花の100小花当り発生三二角個数を各区に就て見

るにB区のもの最も多し．

　各小花合計100小花当り発生大饗角佃数を見るにB，C，D，E，　N，　Sの各区は大差無し．之に

よりて100小花当り発生大変角個数は，第1小花盛花期に寄生の機会ありしものも全開花期

間を通じて寄生の’機会ありしものも殆ど区：別無し．

　11．清花位置によ，る100小花当9発生・1・褻角置数（引証位｛置による小萎角発生率）

　　　　　　　　第31．表　ハマ昌ン昌ク褻角菌の寄生1嘩期に関する実瞼

　　　　　　　　　　　11．　lrf花位硫による100小花当り発生小蓼ξ角個数

α⑳∫6θρ3〃’o’π傭K：AwATA期による牛角の寄生的栽培に関する研究（奨の1）

試験内名

A｛1こ饗

　小i萎角個数・｛

　小　花　数

　小ii撃角個数

C小　花　数

D
市議角個数

小　花　数

回個叢

　小盗角個数N｛小花数

　小刀角個数・｛

　小　花　数

塑小花塵小・晦・糀脾少蜘・小花1第・小花［｛躁1聾し

　51
2053

2．48

　406
1784

22，76

　183

2554

7，17

　39
ユ5ユ0

2，58

　953．

18329

5，20

　199
9846

2．02

　46
2046

2，25

　369

1777

20，77

　279
2543

10．97

　57
ユ401

4．07

1127

18002

6。26

　274
9779

2．80

　5
2035

0．25

ユ52

1754

8．67

204

2434

8．38

321

ユ448

2，21

　821

16002

5，13

　228
8862

2．57

　0
1874

　27
1334

2．02

　50
1629

3。07

　7
ユ106

0，63

213

9916

2，15

　73
6088

！．20

　0
341

　2
174

1．15

　1
391

0．26

　0
231

　10　1
1871｝

0．531
211

18801

1．121

0

　4

　0

　0

　7

　0

　0

37

　0

124

　ユ02

8353

1．22

　956
6823

14．01

，717

9558

7．50

　135
5696

2．37

3124

64157

4．87

　795
36579

2．17

●

　山花位置による100小花当り小謡角個数は，B・C両区は第1小花が最も多v・けれども，

D・E両区は第2小花が最も多v・．

　　　　　　　　　　附　ハマニンニク萎角菌の寄生と授粉との關係

　一般にハマ昌ン昌ク凸角菌胞子の寄生（感染）ぱハマ昌ン昌クの開花中におこるものである

事は上記の実験及び第4：章第3節の実1験によりて明らかな処である．KIIしclluoFF（86）（1929）
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によれば，ライ屡にてぱ投二三（5一一6日）にても，投粉後にでも寄生可能にして極端なる場

合は投粉後13－15日にても荷寄生可能にして穀粒の基部に1－2mmの三角が附蒲する．

KIRcmloFFは之をTei1・kδrner（Kombinierte　Mutterkorn・Ro99enkδrner）と名付けた・

授粉後3日迄に寄生めおこったものぼ正常なる形態の萎角となるけれども其れ以後の寄生にて
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
はTeiLkδrnerとなると言ふ．著者はハマ昌ンニク萎角に就き種々なる程度のTeilkδrn6r

を認めた．これハマ昌ンニクにても授粉後成長しつ玉ある子房に対して寄生し得る事を証明す

るものである．一般にハーマ昌ンニクの開花は120－240分三二持続せる三二穎するも¢）である

から寄生はこの間に行はれるを通例とするのであるが，偶々例外的に閉穎不完全のものがあっ

てこれに寄生するものがTei！・k6rnerとなったものと考へられる．叉丁半の後も柱頭の先端

寮しめ出された儘露出のll犬態にあるものが比較的に多V・のであるがこれらも授粉後の寄生可能

であると考へられる．絢Teil・kδrnerの存在する事実はCU”oγα1∫sがノ・マ昌ンニク子房の

基部に於て感染（ハマ昌ンニク子房の基部より内部に侵入）することを証明するものである・

　　　　　　　　第4節ハマニンニク萎角菌（C1●　1∫’oプ6rZ’s）胞子の傳播

　1子嚢胞子

　風による場合・昆虫による場合の2方法が考へられるけれども，一般に風による傳播が主

たるものと考へられる．

　II分生胞子

　蜜滴即ち分生胞子による傳播ぱ，子嚢胞子による其れの第1次感染と呼ばれるに対し，第2

次感染と呼ばれる．分生胞子の傳播は一般に昆虫の媒介によるものとせられてるる．（STλGER

（166）（1910），MERclER（119）（1911），　ATANAsoFF（16＞（1920），　LEAcH（103）（1940）．）蓋し分生胞子

は蜜滴中に浮溝するから，子嚢胞子の如く弾出せられる事無く，三下の流下・ハマニン昌ク平

等が相互に接触する等機械的原因によるもの玉門ぱ昆虫によるものと思料せられるのである．

　著者はハマ昌ンニクに就き分生胞子の寄生頻度を知らんとし実験を行った．（昭和17年7

月一8月樺太新間）

　將に開花して第1小花盛花期たらんとする穗90．を択び，その内60はiE確にパラフィン紐

にて被母（7月20・日）1他・30断月脚．脳・一・AK縦ひ蝉しひ為的燗律し

め子嚢胞子を以て接種した・7月28日蜜滴発生を認めたから前記6旦内孚輩（30）ρみ被環

勲除町生胞子の雛三門焼のである．他の撒（3・）眼後迄被覆せる儘とヒ諏

区となした（内9は途中にて折揖して21となった）．本試験区をKと略称する．実験結果は

第32表の通りである．

　K（袋掛）は寄生なくK（三三発生弓袋除去区）は0．08％の寄生がある．而して本実験を

行った地方は褻角自然発生多く子嚢胞子による寄生もあり得るのであるからK（蜜滴発生砂袋
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第32表　分生胞子の寄生頻度

　　1．　試験穂・i嬰角発生穂

試瞼区名

K（袋 掛）

K～磯灘）
K（接　種　穏）

　　試　　　　墨．」
山木数1総小1琶数』 w穎果数1木

21　　　　　3656

30　　　　　4607

30　　　　　4943

姿　　角　　発　　生

　36　　　　　　0

　34　　　　　　4

1851　　　　　27

数　1大凄角総個数1小褻角総個数

　　　1

0　　　　　　　0

2　　　　　　　2

74　　　　　ユ26

2．稔実戦．・不稔実率・寄坐臥

試験区各1 稔実率 t 不稔実率

K（袋　　　　掛）

K（二型）
K（接　種　穂）

i大酔発蝉1小回角発生剣 寄生率
％
0．98

0．74

37，44

　％
．99．02

99，ユ8

58．51

％一一一“

0．04

ユ，50

％

0．04

2，55

　0
0．08

4。05

3．　　蒲マEf童置｝こよる謬さ角発生止ヒ率

試製区名 滲鰍1第・小花塵糀t第・小そピ陣・小花1雛・小花防・椛

K（袋 お二D

K（鞭鮭）

K（接　　種　　穂）

4

200

　2
％
　50

　57

28．5

0

62

31

1

25

66

33

1

25

14

7

　0

　1

0．5

0

0

除虫区）の寄生率0．08％が総て分生胞子によるものであるとは遜かに断言し難い．

　亦，昭和17年百石（一角の発生未だ知られす処女地と考へらる）に於て，総ての接種試瞼

区（第4章末尾別表1参照）を十五にとってその閥に対照区として全然接種を行はざる区を

設け，全対照区の花穗を調査したのであるが寄生は全然認められなかった．

　1花穂の開花期間は7「12同，1群落の開花期艮月は’14－23日である．一方蜜滴は接種後

6－17日にして発生するから，理論上よりすれば分生胞子による寄生はあり得る理であるが，

以上を要するに，樺太，青森のハマ昌ン昌ク自生地に於ては分生胞子による感染は殆ど認むる

を得なかったのである．

ノ
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学用植物の土壌肥料三二調査㈱1報）

　技官永田武雄技官 岡島秀夫

Studies　on　the　Soil　and　Manure　of　Medicinal　Plants（Part　1）

　　　　　by　Takeo　NムGATムand　Hideo　OKAzIMA

P

薬用植物はとかく野生植物なみに扱われ勝ちであり近代農学の綜合的な研究は殆んどなされ

て居らす，栽培法の調査研究で事足れりとされた傾向ぷある．或る栽培試瞼がV・かに綿密に行

われた成績であってもその栽植し≠ζ土壌の性質がわからす，用いた肥料が適量でなければ，’そ

れはその揚限りの成績であって直面性を欠ぎ，利川冠詞の低いのは亦当然である．

　著者等は試験所構内土壌の性質を先づ明らかにし1次いでアサガオ（」P加乃ゴ漉A硯CIIOIの’

アメリカア以タリウ（C1紹πoρ04加πα翅δγos癖4θs　L　var，侃〃霧ε1〃ガ疵’cκ辱〃τA．　GRAσ）の三

要素試験が一慮完了したので以下共の概要を蓮べよう．

第1牽 構内土壊の理化學的性質

　1　＝ヒ暦断面の記載

本土壌は地理的にみて南部関東に位し所謂関東ロームと云はれる火山友土である．関博士α）

は関東ロームの雨曝学的及化学分析を行ひ関東ロームは富士火山の噴出であり，その粘土質物

ぱ褐鉄にそめられたアロフアγに近い膠質粘土であることを明らかにして居る．

　当地の土暦断面は次の通りで．ある．

　．A1、0～14㎝　膨軟で腐植に詰み團粒組織．乾くと飴色を帯びるが，沁めると暗色を」侵す．

　A214～32cm　A1暦より漸変し租密．黒味梢弱し，

　　B132～49cm黄褐色．　A　2暦より流れ込んだ腐植斑あり。昆虫による孔隙あ．り．雑草根

　　　は木居の中央に達す．

　　B2　49～81cm　B1騒より三三．二二密．鉄二二あり．　　㌧

　　B381cm以下　B2暦より漸変．可なり堅密．鉄鍔斑B2暦より多し．

本土暦断面からすると褐色土に属する檬に思われる．

　　皿　　理学白勺笹生質

　　（1）　淘汰分析

　　A．S．K法による土暦別の器械的組成は第1表の通りである．
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第1表　　淘汰分析（礫無し乾細土百分中）

粗　　置 旧　　砂 微　　砂 粘　　土 土性名

Al

A2

Bl

B2

B3

2．21

3．09

16，22

23．67

24．53

16．73

17．90

29．27

37．14

32‘05

37．57

40．26

26．63

15．ユ2

14．74

　43．49

　38．75

　27．88

’24．67

　28．68

埴土壌土

　〃
壌　　土

砂壌土
壊　　±：

即ち上応は粘土分に窟み埴壌土に属すが下暦は初分が塘し砂壊土乃至壌土であう．

（2）　　エヒ重及容重

常法により測定した比重，容重，孔隙趾ぱ第2表の様になる．

　　　　　　　　　　　　第2表　　比重，．容重：及孔際量

子比重
　　容積比重

へ　　粗　　　　　　麿

　　孔隙率（％）

ノね　．．粗　　　　　密．

Al

A2
Bl

Bg

B3

2．25

2．23

2，46

2．45

2，44

0．72δ

0，676

0，767

0．748

0，618

0．870

0．759

0。896

．0．850

0．7ユ8

67．73

70．99

68．73

69．47

74．68

65．78

67，43

66，58

65，31

70．58

　木土壌は後から蓮べる様に腐植に富むので亭亭貢も容積比重も低く，亭亭隙率は高く遡！学性

は藏して良好と云える．

　皿　　fヒ学的性質

　（1）風乾物水分，反慮及淡素率

風乾細土の水分，キンヒド・ツなE樹こよるpH，大工原酸度，加水酸度，改良ク・ム酸法に

よ・る全炭素，これ，にし724・を乗じた腐季lll，ケルダー法による全窒素及歩i素率は第3表の通り

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　oである．

　　　　　　　　　　　．第3表　　風乾物水分，反感及毅素率

讐糊分1

A1　　　9．04

A2　　13．22

B1　　14．09

B2　　16．06

B3　，　17．60

pH

6．15

6．21

6，39

6．32

6．36

L譲脚力：水肥蟹『一随6巨弾幽ξ率

騰iiiiii膣…lili慧liiii

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l　　　　　　　　1

木表によると粘土分，腐植は表暦に多いにか瑚，らす風乾物永分は下居に漸塘している．
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これは恐らく下府の火山墳出に山來した微細鑛物は：多孔質であり，且つ加水物が包含されて居

る為めであろう．

　pHは微酸性を示し下染た稽高く，酸度は何れも高くないが上音に租多い．即ち火山次土の

多くは普通可成薄い酸性を呈するが，本土壌は反慮的には中性に略近V・．

　腐植は表暦に頗る富み11％程度存在したが，下暦に漸減し1％余りとなる．全窒素もこ

れと無様な傾向で，丁零わ44％以上であったが下溝に減少しπ．

　（2）熱塩酸可溶成分及分子比　　　　．｝　　　　　　　　　　”

　風乾土の常法による熱塩酸可溶自分及分子比は第4表の通りである．

　　　　　　　　　　　　第4表　　熱塩酸可溶威分及分子比

へ A2 B・IB， B3

灼熱損．失量
塩酸不溶解物
可　　溶Sio2

Na2CO3可溶Sio2

　　計、S二〇2

　　　A1203

　　　Fe203

　　　FeO

　　　CaO

　　　MgO
　　　K20

　　　Na20

　　　P205

　　　SO3

　　Sio2／AI203

　　Sio2／R203

　　：Base／A1203

25．70

43．45

　0．29

15．05

15．34

11．30

14．45

　6．52

　0．68

、、0．32

　0．35

　0．97

　0．25

　0。26

　1．58

　0．87

　0．35

22．47

38．81

0．27

15．75

16．02

12．81

ユ7．50

7．87

0．43

0．29

0．34

0．83

0．ig

O．23

1．45

0．ク8

0．25

19．36．

35。09

0。51

18．17

18．68

14．76

エ6。25

7．31

0．25

0．25

0．22

0．54

0．11

0．19

1．46

0．96

0．15

10．28

30．84

0。87

28．29

29．16

13。33

17．00

7．65

0．14

0．111

0．17

0．47

0．17

0．13．

2。54

1．40

0．12

｝

15。66．

30．28

0．59

30．77r

31．36

13．45

17．75

7．95，

0．33

，0．18

0．19

0．39

0．15

0．08

2．91

1，43

0，ユ3

6

　木表によると可溶性のSiO2，　A1203，　Fe203ぱ何れも多く下暦に租回して居P，Baseぱ上

暦に多く下，暦に減少した．．P205は表圧｝ぱ中位程炭であるが下暦に減少する．

　SiO2／A1203はA1～B1層・ぱ1・5年度で低くB2以下ぱ2・5～3・o程度であった・叉

SiO2／R203はA1～B1磨｝ま1・0以下・下暦はU程度であ9・Base／A1203は0・35～

0．12で低く下暦に特に著るしv・．関博士（2）1ま関東：ロームは密画馨質・と准馨土質の中豊的の

もので夢ると蓮べて犀るが本威績もこれに一致する．　　　　．

　（3）　遊離封土立縞

　上記分子比からすると複合体に関係のなv・遊離寸土，鉄の存在が考えられる．関博士の10％

、
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Na2CO3可溶二分及原田氏（3）の諺二二酸加里液に司溶する二分と遊離態のA1203，　Fe203は

第5表の通9である．

　　　　　　　　第5表　10％表晶晶蓬，修酸修酸加里液可溶成分

10％淡白曹逮

Al

A2

Bl

B2

β3

・・（嘱1A迄酬・i咄q！．駈舞）睡騰1欝欝制合

2．38

2．27

2．49

2．27

2．49

25．51

25．30

23，64

22．07

24．07

0．093

0．089

0．105

0．102

0．101

2．44

2．42

2．24

2．08

2．33

　　　門門白白加里液

4．23　　　6．50　　　　44．98

3．712　　　4．15　　　　33，71

3．22　　　2．80　　　　　17，23

2．20　　　　1，52　　　　　　8．94

0．56　　　　0．59　　　　　　3．22

　　　　　　　馨±1009当りmg。　eq．　SiO2／A1203を2：1とした揚合

　本表からすると遊離A12032％余りと三三酸可溶Fe203に対し3～45％の遊離Fe203が

存在した．

　（4）　置換容量及置換石次

　　　KELLEY氏等（4）の方法により測定した置換容量二丁次ぱ第6表の通9である，

　　　　　　　　　　　　第6表　　置換客：量及乙次飽和度

A1 A2 B1 B2 B3

置換容面責士100g当mg．eq・

置換性石次

石1災飽和度

29，21

5，89

20．16

23．64

4．47

18．91

16．42

3．91

23．81

15，14

2．52

16，64

15．59

2．15

13．79

　即ち腐植，粘土分に密む割合に｛置換客量は低く，下暦に漸減する．置換石灰も下1酬こ減少す

る傾向があP，叉百分率も著しく小で，前の分子比と合せ考へると不飽和土壇である．

　MENCHIKO　VSKY氏等（6）は早臥性石灰が多v・と活性壁土が減少し一三の害作用が緩和されると

報告して居るがζの点から見ても木土壌の寸土の形態は良好とは去えない．

，（5）　窒素及燐酸の吸牧係数

　常法により測定した窒素及燐酸の吸牧係数は㌶7表の通りである。

　　　　　　　　　　　　　第7糞　　窒素及燐酸鶴牧係数

A1 A2 B1’ B2 B3

窒　　素

燐　　酸

　773
’1，952

　889

2，486

　795

1，837

　909

2，127

　914

2，167

窒素の吸牧係数も高い方であP，叉腐植及粘土分の少なV・回暦に禰多い傾向があるがこれ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、
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は第3表の風乾物水分の所で蓮べたと同様に火山に由來した特性である様に思われる・燐酸の．

吸牧係数は頗る大であるがこれは火山四二の顯著な特徴である．

　（6）　1％配置酸可溶成分

　常法により定量した1％拘懸酸司溶成分は第8表の通りである・（乾土1009中mg数）．

　　　　　　　　　　　第8表　　1％二二酸可溶燐酸及加里

A1 A2 B1 B2 B3

P205

K20

0．77

11．26

0　　’

7．00

0

9．32

0

1．94

0

、0、78

　即ち可三態の燐酸はA、暦のみ僅かに存在するが回暦にはなく，加里は相当量存在し旋．

　VI　　構内土壌の成績要約

　本土壌は所謂関東ロームに属し従來の命名をすると腐植に頗る富む火山言質軽埴壊土であ

9，断面の観察からすると褐色土に分類される．置換容量も概して小さく，石次の百分率も低

く，塩基比も小で丁丁的に未飽和土壌である．遊離の酸化鉄，馨土特に後者は2％余り存在し

関博士の去われる様に塩基の吸牧的弓飽和性を中和し反旦醸を比較的中性近くに保持せしめてV・

る．燐酸の吸牧係数は著しぐ高く有効態の燐酸に不足する．即ち一言に云えば酸二目弧くない

が珪碧比が少さくてその二三が活性になP易い馨土質の一種の不良土であP肥培管理としては

石欠の施用の外に燐酸と堆肥¢）併用が望ましV・様に土性調査から考察された．

　V　　水門の3要素試験

　以上の土性調査によって土壇の性質は略判定し得たのであるが．この土壌を使用して行う肥

料試験の丁丁を日木各地の土壌にどの程度適慮し得るか，叉日木の隅々まで栽培され，理論は

別としても農民の総てが熟知する水稻の肥料に対し薬用植物の肥料要求程度がいか様であるか

を比較対照する事は本土壌を使用した試験威績を一下有意義にならしめるものと信じ水稻の三

要素試験を行った．

　（1）栽培試験施行要領

　農林省指定の調査施行方法に従ρて行った．

　粧　イバラギ8号種．草丈15㎝．，各鉢1株3本植．

　供試土　試験費構内表土

　鉢及施肥量5万分の1ワグナーポット、肥料は化学用硫酸アムモニア，燐酸1石灰．

　　硫酸加里．を各要素として鉢当0．40g，炭酸石門4．Og．

　試瞼区　無肥料区（Ca），無窒素区（Ca十P十K），無燐酸区（Ca十N十K），無加里区（Ca十

　　N十P）．完全区（Ca十N十P十K：）．3連制

隻
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＼
　挿挾月日　6月12日　　　．ガラス室内栽培

　牧穫月日　10月1日

　（2）、生’育経過

　挿挾後1週間目あたりより集色に学部を生じ無肥料区，無窒素区ぱ黄色を帯び無燐酸区は砺

色を帯び初め養分欠乏の徴候が現われた．生育調査威績は第9表の通りである．

　　　　　　　　　　　　　　第9表　　水回生育調査表
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（鉢当，㎝，木数

月　日

；項　目

無肥料

無窒素

無燐酸

無加里

完　歪

月　日

項　目

無肥料

無窒素

無燐酸

無加里

完　全

7．1　7，8
へ　　　　　ぬ
草丈　草丈

37　　38

36　　38

42　　44

42　　47

47　　56

　　8．26
　　　人

7．15　　7．22

へ　　　　ぬ
2芝客」．．ゴ些丈

42

45

44

53

42

．47

42、

62

76

9．2

　7．29　　　1　　8．5

ゴ齋1蕪
45　　3

48　　3

42　　3

72　　7

83　11

48　　3

50　　3

42　　3

74　　8

87　11

　8．12

　　寧丈莚数
49

52

44

75

92

　3
　3
　3

8．5

　11

9．30

ぬ出穏

　8．19

草丈：階数：

草丈：｝’起源出穂．

56　　3　1．5

59　　3　0．5

47　　3　0．5

78　　9　1．5

99　11．5　　5

草丈二二

64　1．5

67　　3

50　0．5

83’ Q．5

100　6．5

　　9．9

草丈三徳

63　　2

69　　3

54　2．5

90　5．5

99　9．5

9，16

　二二

　3

　3

　3

7．5

11

9．24

　出穗

　3　　　3

　3　　　3

　3　・　3

8．0　　8．5

11．5　　1i．5

　51　　3

　55　　3

　46　　3

　74　8．5

　9311．5

　9．2

　ヒ出穗率
50

100

17

29

57

　　　　備考　9月2Hの出穂率各区の出愁数≧冠数÷四目（8。26）x100

　即ち草丈は全生育期lllを通じて完全区最も長く無加里区，無上素引，無燐酸区の順位に低

い．無肥料区。無窒素区，無燐酸区は全然分けつがfヱはれない。閏穗の開始は完全区が早かっ

たが，出穂率を9月2Hにつv・て見ると最後の数字の通りで燐酸加里の不足特に前者の不足

は出陣が遅れる・

　牧穫は各区の穗の完熟した10月1日に行ったが無生雌区・5！馬加里区の藁は青味を多少帯

びてV・た．

　（3）　牧穫威績

　10月1日即ち挿扶後110日目に牧穫し≠ζ稻藁．籾・玄米の牧量は第10表の通り’である・

（指数は何れも完全区を100・0とし≠ζ揚州）

　前にも述べた通り無肥料区，無窒素区，無燐酸区は全然分けつせず叉草丈も短かったが，

これが牧当城績によく顯われ，極めて不良である．壁素及燐酸の不足ぱ稻藁の生崖が減少する

以上に籾が減牧し叉玄米ユ00粒当り重量を見てもわかる様に玄米の充実皮が悪くなる．

　この事は無燐酸区に於て一山顯著である．批の数も同様な傾向で，無燐酸区の過牛は批であ
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第10表　水稻三門成績表　（鉢当風乾物）

　　　　重量指数
　　　　9
無肥料　2．8　12．4

無窒素　　3．9　　17．3

無燐酸　 3．1　13．7

1無≒カロ里15．6　69．0

完全22。6100．0

　　籾　数

　　　　　粒割粒　　籾
　　　　　合
　8　68　11．8

　5　113　4．3

23　　43　　53．5

64　　512　　12．5

111　　672　　16．5

　　点者　　　　地上部　　　西来
　　　　ノ　　　ノ　　　へ　　　料ヒ・画面指全多量指数璽指数10鎌
0．03　1．68　11．5　4．51　12．3　1ポ34　10．7　1．85

0．02　2．62　　7．9　6．54　17．4　2．06　16．5　1。68

0．07　0．98　　6．7　4．15　11．1　0．71　　5．7　1．43

0．24　11．09　　76．126．93　　71．8　　9．97　　79．3　　1．52

0．3114．58100。037．49iOO．012．49100．01．65

り，籾が充実し得なかったのを示してv・る．

　第10表の玄米牧量指数を日木全國各地の1．000点近v・総卒均（6）と比i鮫してみると第11表

の様になる．

　　　　　　　　　　　　　第11表　玄米呼量指数比較表

隠肥料1無窒剥無燐三下・里睡全
話　國　李’均

試瞼所土壊

52．4’

10．7．

　　54．4

’　16．5

88．3

5．7

91．1

79．8

100．0

100．0

　木表でわかる通り試験所土壇は各要素共不足するが，特に燐酸と窒素に極めて欠乏した土壌

であり，燐酸が最：小養分である事がわかった。．

　（4）　水稻3要素試験成績要約

　筆者等は供試上の土性調査に於て木土壇は遊離宇土が存在し燐酸の吸牧力が弧く，有効態の

燐酸が極めて少なV・事を指摘したが，木栽培試験の結果，養分的に貧躬な土壊であり特に燐酸

と窒素に著しV・遜色のある事を確認した．然し之等の肥料を施せば何等支障なく植物は生育し

得るから肥料試験用土壇としては却って好都合な土壌と云える．

　筆者等の後章で述べる薬用植物の肥料試験は何れも木土壌を供試しての威績であるので予め

養分に劣った所での結果である事を念頭に置V・て吟味する必要がある，

　　　　　　　　　　　　第3ゴ；窒　　朝顔の3要素試験

朝顔（Plzα7み漉3用1，　ClIoIs）の種子は生薬名で牽牛子（Semen　Pharbitidis）と呼び次白

色と黒褐色の2種があり薬用には次白色のものが：貴ばれるが薬効にぱ両者大差ない様である．

　朝顔の肥料は観賞用を目的とした場合と薬用採種を日的とした丁合とによって大変異なって

いる．即ち前者の揚合は薬四花の出二二を競うので肥培管理ぱ集約となり土壊とV・ふより寧ろ

人の作った土と肥料の混ぜ物に栽培すると云う方があてはまる程であり練9肥，置肥，埋肥玉
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　　　　　　　　1

肥などと呼ばれ（7）時には秘傅とさえされて居る．一方後者の揚合は此の植物が元三強健なの

で，殆んど風土を選ぱす，中等地或ぱ少しく下地が良いと云われる程であ9，共の上野二上の

牧支関係もあるので，V・きをV・肥培管理は粗放とな9，普通は少量の人糞尿を下す程度であ

る．窒素ぱ董葉は良く繁茂するが果突の成熟が不同となり一旦期が遅延するので過多の施川は

不可とされ時には無肥料栽培さえ行われている．（8）

　筆者等は薬用を目的とした揚合の施肥標準調査の必要を感じたので農林省指定による調査施

行方法の要領に従v・3要素試験を行ったので以下共の威績を報告する．

　（1）試験施行要領

　品種　観賞川大輪種（黒褐色の砥子）

　播当期6月18日

　移植期　6月25日．子葉2葉の時．各鉢1木．

　供試土約5万分の1鉢．試験所構内表士．

　肥　料　慣行法により2万分の1鉢に換算し魔窟心事，硫酸アムモ昌ア，燐酸1石次，

　　　　　硫酸加里を要素として各1g．前軍くぱ炭酸石次として10g．．を施川す．

　試験区　無肥料区（Ca），無窒素区（Ca十P十K），無燐酸区（Ca．十N十K），無加里区　（Ca十

　　　　　N十K），完全区（Ca十N十K）を設けた．

支柱7月1日高さ1米の2段式支柱をなす．

　摘　心　蔓が支柱の最上部に達したものは共の都度摘心した．

　種子の牧獲　外側の果皮が黄変し種子の黒褐色になったものは威熟したものとし共の都度牧

　　　　　穫保存した・

　全無血月日　10月23日，蓮葉は全部牧敵した．

　（2）　生育経過

　当初の生育は各区順調であったが7月中旬頃より肥料による差が生じ，完全区が生育旺盛で

あり次V・で無加里，無燐酸，無窒素区の順に劣つ訊ζ．生育の良V・区は蔓の仲張が早V・だけでな．

く，蔓が太く地際の太さは牧1塒【こ完全区0．33cm．，働11里区0．32㎝．，鱗酸区0．3㏄m．，

無窒素区0．26cm．，無肥料区0．14c皿．であった．叉この順位に葉も一般に穿く大で花も大

輪であった．

　鉢当りの開花，結実の経過は区別で大きな差異があり第12表の通りであった．

　即ち開花の開始は無窒素区三門区が移植後40日目で最も早く次v・で無加里，無燐酸区で無

肥料区は一番遅れた．これから見ると燐酸，加里は開花を早める効果がある．野花の喚き絡り

は無肥料区が早く次v・で無燐酸，無窒素区であり無加里区と完杢区は遅く凹凹を開v・た結局開

花日数は無肥料区の約牛箇月，無燐酸区の1箇月，無窒素区，無加里区の1箇月牛，
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　　　　　　　　覧’　　　　　　　　層一『－F‘

第12表朝顔の開花面心の成熟調

開　一汁　　　　　　　　　　果実酒熟

織蒲1翻洋洋同歯脂幽趣隔1辮
無肥料

無窒素

無燐酸

無加里

完　全

．11（15）

12（17）

13（18）

63（87）

72（100）

40

49

44

40

71

84

78

93

104

17

44

29

49

64

62

55

62

65

70

8　　　　91　　　　113　　　22　　　　　98

11　　　　82　　　　　92　　　10　　　　　87

13　　　　92　　　　120　　　29　，　　101

21　　　82　　　　120　　　40　　　　98

27　　　　82　　　　120　　　、40　　　　　98

72．7

91．7

100．0

・33．3

37．5

　　備考　日数は総て移植日よ．り起算　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・

　　　　　中心日は統計的な散布度中心日

　　　　　結実率は全開記数に対する成熟忌数の割合

　　　　　開花鉢当全数の（　）は完全区を100とした各区の指数

完全区の2箇月余りとなり養分的に恵まれる程開花期聞は永引く様である・

　株当りの開花総数ぱ無肥料区，無窒素区，無燐酸区は共に少く完身心の15～20％程度であ

り無加里区は約90％弱であったi

　威熟音数は完全区最も多く次v・で無加里，無燐酸，無窒素，無肥料区と減少し開花数と略画・

様な傾向であるが，開花数に対する成熟果数即ち結実率ぱ無燐酸，無窒素，無肥料区の100、

70％に対し完全区，無加里区は40～30％に過ぎす無効開花が多かった．この原因ぱはっき

りしなV・が開花期の遽れたものは結実歩合が悪い為と思う．叉果実の面食は燐酸によって早め

られ窒素によって遅れる傾向のある班ぱ花の場合と同様である．

　次ぎに無肥料区，無窒素区，無燐酸区の蔓は概して赤味が弧く叉牧穫時に於ける根群は無加

里区，無窒素区は鼻面V・黄色を帯びたが高等も肥料要素の影響によりものと思われる．

　（3）牧穫海田

　　　　　　　　　　　第13表　朝顔の鉢当牧量と各部百分率

無

無

無

無

完

肥

粟

野

二

尉

素

酸

里

全

』地上部

驚1鷺
2．00

2．50

4．15

9．12

11．30

1．40

1．95

3，13

4．97

5．74

根部樋耕地上部　根
（。灘）量騰麟）1鷺）ll髭）蔑）

0．45

1．70

0．85

2．40

3．25

3．85

6．15

8．13

16．49

20．29

24．4　　51．9

34．0　　35．0

54．5　　51．0

86．5　　55・3

100．01　55．7

36．4

27．3

38．5

30．1

28．3

88．3

62．3

89．5

85．6

84，0

11．7

37，7

ユ0，5

14，4

16，0

備考　種子牧量指数は完全区を100．0とした揚合の指数：
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　前違の通り成熟に遙した都度丁丁保存し≠こ朝顔の種子及10月23nに牧穫した蔓典と根部

重三：並びに之等の百分率は第13表の通りである．　　　　　　　　　　　　一

　各部の百分率を見ると最も特異性のあるのは無窒素区で地上部に対し根部の1移σ合が著しく高

い．3く全生産量に対す種子の割合は無窒素区と完企区に低V・が，これは墾素が多くても少くて

も種子の牧量罰合が減少する事を意味する．種子の牧量指数を第11表の水稲玄米の牧勲1旨数

との比較表をつくると第14表の様になる．

　　　　　　　　　　　第14表水稻，朝顔の3要素試瞼比較

睡肥料D艦劉轡！副無加蛸完全
水稻｛錨愚翻ll：1

轍二軸所土牢（b刊24．4
（a）をと1．0した二合1
の（b）　　　　　　　i　　3．2

54。4

16．5

34．0

2．1

88，3

7，5

54，5

9．6

91．1

79．8

86．6

1．i

100．0

100．0

100．0

　1．0

　即ち水気の揚合は最小要素は試験所土壇では燐酸であり，次v・で窒素，加里の順位であった

が，朝顔は水膨に比し各要素共要求度は低V・が窒聾ξが最小要素で次いで燐酸，加里の順位であ

ったご水稻の各区の指数を：仮りに1．0にとした場合の1；湖面の指数の割合は表恥した通りにな

る．この数字ば一〔安的な数字にしか過ぎなV・が．朝顔の要素吸湿力は水面に比し何れも強く

燐酸は約9．6倍，窒素は約2。1倍，加里は1．1倍であると云ふ傾向が窺われる．即ち木土

壌の如く有効性の燐酸が極めて乏しV・土壇では燐酸を施さないと朝顔の種子の牧量は約牛減す

るが，元來燐酸の愚論力は弧V・から普通程度以上に燐酸や加里を含む土壇であれば適量の窒素

肥料を施すのみでよかろう．窒素も水稻に比し要求性ぱ低V・から，過多の施川ぱ三葉が繁茂し

種子の生産が減少するから注意すべきであり，水稻の約ど回止程度の施肥で大きな間違はなv・と

思ふ，

　次に種子を乳鉢で粉回しベンゾールを川ひて浸出定沁し≠ζ脂肪油と朝比奈博士（10）の方法で

定量したフアルビチン（Pharbitill）め威分量ぱ第．15表の纏りである．

　　　　　　　　　　第15表　種子中のフアルピチン及脂肪油成分
　　　　　9　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

’プアルピチン（％）

脂肪油（96）
鉢当プアルピチン（m．g．）

同　指　数　（完全区100．0）

無肥料

　2．19

13．85・

　30．7

　22．5

無窒素

　2．24

13．99．

　43．7

　31，9

無燐酸．1雪加早　i寧　全

　2。44　1　　2．42　　　　2．38

14．42、　1　　14．05　　　　ユ40。1

76・41120・3　136．6
　55．9　1　　88．1　　　　100．0

即ち成熟種子中のプアルビチソ及脂肪仙の含量は窒素を欠V・た区に稽少なV・力書大きな差は

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　岬
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　なV・から担当フアルビチンの牧量は種子の牧量に：左右された．但し之等成分は完熟した種子の

　みにつき分析した結果であるが薬用として栽培探種する場合は一般に大方の成熟を持って一度

　に想望を済ますので中には未熟種子も混入してくるから成熟が遅れたり，揃わなV・様な三三例

　へば窒素の過多施用，燐酸の不足簿は実際問題として成分含量の低下は冤れないと思ばれる・

　　（4）　朝彦頁3要望i試混食威叙｛要糸勺

　　無肥料区，無窒素区，無燐酸区は移植国尽王氏平すると養分欠乏の徴候が現われ生長は不良

・となり，蔓も細く葉も小さくなる．叉開花数も完全区の2割以下であった．燐酸が欠乏すると

　花の嘆き初めが遅れ，種子の成熟も遅れた．窒素が多V・と開花総数は多いが轟く迄険き無効開

　花型を諾す傾向がある．

　　水里に較べ土壌の養分吸牧ぱ強’＜，．完全区を100とした場合，無肥料区24，無窒素区34，

　無燐酸区55，無加里区87であった．木供試土は前日に述べた様に極端に燐酸．窒素に乏し

　い土壌の成績であるから，普通の肥沃土で採種を日的とする栽堀には適量（水稻の約孚量程

　度）の窒素質肥料の軍用でよかろうと思ふ．

　　成熟種子中の脂肪湘，フアルビチンの含量は窒素の欠乏区に租少なV・傾向はあるが大差ぱな

　かった．探種を目的として畑地に栽培する回合は成るべく種子が揃って早．く成熟しないと未熟

　種子が牧穫iされ混入する．この融合ぱ成分含量も減少しよう．窒素の多用ぱ子実の威熟期間が

　永引くのでこの意味からも愼むべきである．

第31章 アメリカアリタソウの3要素試験姻

　アメリカアリタソウ（C肋πoρo読吻2α〃伽05‘o’4θsL，　var．απ飾θ肋’纏。〃規A．　GRAG．）

は駆虫薬であるヘノボヂ油の含有植物であり，；有効威分であるアスカリドール　（Asca写idol

CloH：1602）ぱ精油中に40～70％含有され，る．（9）

　　　　　　　　　　　　　　し
　元町彊健な植物で風土を選ぶこと少なく地味も肥沃に過ぎるよりは却って幾分劣った所がよ

v・とされ，向陽の地で温暖稽乾燥地に適すとされてv・る．肥料は普通畑作物の栽培されてv・る

所では殆んど施用の必要もないが，與えるにしても肥料の穣類を選ばないから各地得易V・もの

を用うれ虐よV・．術窒素肥料が多過ぎ’ると董葉は良く繁茂するが成熟が遅れ，乾草中の精油の

含量を減じ品質が低下すると云う．（8・P・377～381）

　筆者簿も前章に準じ3要素試験を行ひ2，3の豊野を得たので以下報告する．1．

　（1）　栽培試験の要領

　供試土壌　試験所構内表土

　容　　器　2万分の1ワグナーポット．3蓮制．

■
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　肥　　料　硫酸アムモニア，．燐酸1石次，硫酸加里を・各要素として19．予め炭酸年次109

　　　　　　を施川す．一匹墓肥．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　才番…種．；切 4月30「1

　一回ヨ削　え　　5　月　19　「1．　1fイこ2ノドカ：．

　省虫駆除　アブラムシが発生したのでネオデリゲン400倍液により駅除2回．

　（2）生官経過

’4月30日揺種：したもの。ま5月8日大体一様に発芽揃いし6月上旬よりの生育調マE成績は

第16表の通りである．即ち無肥料区，無燐酸区特に後者は殆んど仲びす下葉の落葉も早く，

牧二時には菰のみ一木回するという状態のものであっ売．無窒素区は当初の発育は租良かった

が7月7．日項より葉は黄色を帯び，下葉の落葉もあり7刀下句頃よP窒素飢餓の徴候を現

　　　　　　　　　　第16～　アメリカアリタソウの草丈調査（cm）

月　目

無肥料

無窒素

無燐酸

無加里

完・全

6．3

1．2

5．3

1．5

3．6

4．8

6．10

1．5

9．2

1．5

8．1

8．7

…76・24Z・m乳・｝乳・5

、1：1，1：1．、1：1，1：1、：：l

　　　　　　　　　　　I　　・
・1：111：1・1：／・1：／・1：1

　　　　　　28．71　40。2i　50．2　　　22．716．5

7．22

4．0

56．9

2．3

55．7

65，6

i 7．29　　8．5　　8．12

5．8　　7．0　　7．6

66．6．　72．0　　74．0

3．3　　3．6　　3．7

11：／ll：器：1

8．19

　8．3

75．5

　3．8

106．2

115．2

わした．無加里区ぱ完全区に次いで良好で加里欠乏の症状は認めなかった．

　7月7日頃無窒素区の大部分と完全区の一部に花芽の発生を認めたが，無加里区は租遅れ7

月16日頃であった．無窒素区は下葉の黄変落葉が完全区，無加里区に絞べ租早く，9月下旬

頃各区共下葉が黄変し初めたので9月28’ 冾ﾉ牧穫したが，無窒素区を除ぎ胞果は完熟して

V・なカ、つた憾力：ある．

　（3）牧穫威績

　9月28日地際より刈取り草丈，莚径と三葉及子実の重量を陰乾後調べたが共の糸lll果は第17

表の通りである．

　　　　　　　　　第17表アメリカアリタソウ牧穫威績（鉢当り）

無　肥　田

無　窒　三

無　燐酸
無　加　里

完　　　全

智幅径葉莚（cm）1（㎝）．（9）

　9．5

76，8

　4．3

114．8

118．1

0，13

0，44

0．10

0，63

0．66

　　　　　0．11

　1．20　 3，63

　　もぜ　　0．02

　0．05　13．97

　8．42　16．72i

口実
　（9）

1言＆）！撒綴

　　　．1　　　　．1．＿＿

0　　　0．11　0．32

2．69　　7．52　21．91

0　　　　0．02　　0．06

9・47t29・49i85・92

9．18i　34’32i100．00

　0

29．3

　0

103．2

100．0

　各部百分率

葉　　輩　種実

　　100　　　　0

15．9　48．3　35。8

　　100　　　　0
20．5　　47．4　　32．1

24．5　　48．7　　26，8
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　前にも述べた通り無肥料区，無燐酸区の草丈は極端に短く牧量も亦極めて不良であり，周到

な鉢栽培で初めて生残って居たという程度であり，実際問題として牧量皆無と同様であり，圃

揚で燐酸を施さす栽培すると途中で殆んど漕えてしまった事実が時習する．叉この両部は全然

花芽も出自なかった．斯様に木供試土では燐酸が最小要素であり，次V・で窒素である．窒素の

不足は草丈が短く，董ぱ細く，地上部の牧量も低かったが，三内の地上部総量に対する割合ぱ

高く，叉威熟は早かった．無加里盧は開花は稻遅れたが，草丈，牧量共に完全区に近く，地上

部の牧野指数ぱ完全区の100に対し86であり，腫実の割合は二大であり指数も103であっ

た．完全区は牧量最良であったが，種実の割合ぱ稽低く董葉部が大で水つぼい傾向があったb

前章の水明．朝顔の牧最指数と比較対照すると第18表の様になる．

　　　　　　　　第18表　水稠，朝顔，アメリカアリタソウ牧量指数比較

水稻玄米 ?O
朝　　顔｛盟懲

ア・・カア・タ・

1鰻釧鰹素面酸素面面完全
52．4

10．7

15．0

24．4

0．3

　0

54．4

16，5

17．0

34．0

21．9

29．3

88．3

5．7

18．0

54．5

0．1

　0

91．1

7968

87，0

86．6

85．9

103．2

100．0

’100．0

100．0

100．0

100，0

100．0

　前章で朝顔は燐酸の吸牧力が弧く木土壌では要素の要求順位は窒素．燐酸．．加里であると蓮

べたが，アメリカアリタソウは燐酸を欠くと殆んど生育せす，窒素と加里な水稻に較べ多少要

求度が低v・．

　次に3蓮の丁丁物を合せてヘノポヂ油を薬局法により定量したが共の結果は第19表の通り

　になった，

　　　　　　　　　　　　　　第19表　ヘノポヂ油含量

i葉部（％）1董部（％）種（舞）音響降草（％）

無肥料

二型素

引燐酸

無加里

完　全

　　　　　0．14

0，04　　’0，06

0．10　　　0．29

4．35

2．80

、2．33

1．645

0．930

0．743

．剛旨釧蛸（・）論旨数

224．1

『12ら．Σ

100．0

0．124

b1274

0．255

48．5

107．6

100，0

無肥料区，無燐酸区ぱ試料不足のため分析し得す，又アスカリドールも精油不足の拒め測定

し得なかった．之等は後日圃揚の栽培試験によって究めたいと思う．

　ヘノポヂ油の含量は果皮の毛茸中に多いから，種実の生産の不良な燐酸欠乏区は精油の生産

にも遜色があろうと想像する．無窒素区は種実の三分に寓み無加里区．完全区はこれより劣つ
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ていた．輩葉特に輩部は全草の過∠1ミに達するが精油分少なく，全草よPのヘノポヂ油の牧量は

種実の重量割合と共の含漁率に左右される．従て表に示す様に完全区を100とした揚合無窒素

区は224，無加里区は125となり，窒素の十分な施川は莚葉が繁り叉戯1～が遅れ粘汕の含有

率が減少したものと思ふ．これに牧童を加味した鉢当りのヘノポヂ湘の牧五ヒ指数は表記の通り

で，無窒素区49無加里区108であった．即ち無窒素区は精油の含有率は完全区の2倍余り

であるが牧量が2割程度に過ぎないので汕分の牧量は約∠ド減するとv・ふ結果であった．

　（4）　アメリカアウタソウ3要素試験威績要約

　窒素と加里は水稻に較べ租少くてすむが燐酸ぱ極めて必要であり，これが欠乏すると殆んど

生長ぜ’ナ3ζ種実も二二なかった，燐酸が十分施用されると種突の割合が櫓し威熟も促巡されて

ヘノポヂ汕の含量を塘した．窒素は塘牧の上に必要であるが過多の揚合は莚葉が繁茂し種実の

割合を減じ二二熟が遅れ勝ちとなり．ヘノポヂ油の二布率が減少する傾向がある．従て施肥は

水稻に比し燐酸を多めにし．窒素を控hに行えばよかろう，加里は吸牧力が強いから普通の土

捜では余り考慮する必要がないと思、う．

　木実験施行に当っては午山部長の絡始懇切なる御指導と御鞭縫を賜り，厚く謝意を表する・

叉研究費の・一都は丈部省科学研究費によった．　　　　　　　　　　（昭和24年6月）
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水耕法による二．三瀬用植物の好適反磨に就て

　　　　　　　　　技官永田武雄 技官　岡島秀夫
　　　　　　　　Effect　of　pH　on　so！he　Medicinal　Plants　ih　Solution　Culture．

　　　　　　　　　　　　　by　Takeo　NAGA舩　and　Hideo　OKAzlMA．　　　　　　　　　　　　．，

　　　ドクダミ（研）∬2’＝ソ7¢∫αoo74αfα　　TrlUNB．）．ハトムギ（C（ガκLα6η柳α・ノ∂あLvar．ノン〃挽6－

　　7¢’ασθαMAKINo）とアメリカアリタソウ（C漉πoゆ04如7z伽う705’o漉s　L．　varlα7助θ！厩π一

　　∫∫o襯A．GR艀）の水耕試瞼，主とし’（PHに関する調査を一懸完了したので取まとめて報

　　告する．

　　　　　　　　　　　　　　　　　水耕栽培の要領

　　　春日井氏疏茱用培養液（1）を使用しNaOHとHC1を以て培養液の反慮を調整しpH：4区・

　　　（4．0～4．3），pH　5区、（5．0～5．3），　pH　6区（6．0～6．3），♪H　7区（7．0～7．3）とpH　8区

　　．（8．0～8．3）　を設けた．　　　　　　　　　　　　　’　　　　　軸

　　　ドクダミは1．000ccのガラス瓶に培養液を入れ容器は首まで土に埋め込み，これにドクダ

　　ミの幼杭物（草丈10。m．重量4．09程度のよく揃った苗）の根部が大部分液に浸る様に中央

　　に孔をあけたコルク栓に脆脂綿を以て固定し識培した．試瞼は5月21日に開始し9月3日

　　に絡了した．

　　　ハトムギぱ2万分の1ワグネルボツトを使用し所謂ざる栽培を行v・6月30日に18㎝

　　程度の均一な苗を鉢当り5木移植し10月5日に牧穫した．

’　　アメリカアリタソウは2万分の1ボツトに草丈12㎝，89程度の均一な苗を鉢当り2木

　　宛6月15目に移植し9月6’日に牧穫した，

　　　以上何れも栽培の初期と末期ぱ養分牛脂液を用いガラス室内で栽培した．

　　　　　　　　　　　　　　　　　生　　育　　纏　　過

　　　ドクダミぱ各区共大体正常な発育を途げ米屡に見られる純な特異な症状は認められなかつ

　　≠ζ．

　　　・・ト・難7月2・噸より・H7－8区・ま襯刎がし初め蛸蝦慢にな蝶は難

　　を帯び根部ぱ銃色に着色し分けつも少く幽穂も遅れた．pH　4～5区は8月15日頃より出穗

　　を初めたがpH　6区は8月20日頃，　pH　7区は9月初め，　pH　8区は中旬で’pH債の高

　　い程遅れた．　　　　　　　　　　　　　　　’　　　　　　　　　　　　一

＼

婁
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　アメリカアリタソウは6月25日頃より主として浩v・葉に1種の黄化現象が起りこの症状

は葉脈は普通の緑色であるが葉肉の部分は斑紋状に綴色を失v・黄色を帯び共の程度ぱ大体pH

4＞8＞7＞5＞6区の11頃年であっ≠ζ．この病囚は不明であるが従來の要素欠乏の症状とは異・なる

様で当時爾天が続き日lll杯足勝ちであった上，ガラス室内は相当高温であったのが主な原囚で

あった様に思，う．棚素，満了の三川或は養分涯｝度の加減等試みたが何れも大した効果はなかっ

たこの黄化現象も7月9日頃より追々恢復に向ひ常態に復した．この為めに葉の枯死する琳

はなかった．恢復順位ぱ大体pH　6＞5＞7＞4＞8で被害の軽かった区程早かった・

　輩丈の生育はpH　5，6，7区は大差なく　pH　7，8区の根ぱハトムギに見られた様に甥色

に艶色し根量も当面なかった．花芽のラγ誠，開花，結突1まpH　5，6区に租早くpll　4，8区

は遅れた，

牧　　穫　　戊　　績

ドクグ「ミの月旦威績は第1表の通りである．

第1表　　ドクダミ牧穫成績 1

PH区別

4

5

6

7

8

白木騨数1生継響

　5
　11

　18

　17

●16

21

48

76

76

70

2．56

8，10

17．70

23，35

25．55

8．85

15．05

27．45

28．85

39．10

　　部別割合

＿葉　　　難＿想

22．4　　　77．6

25．0　　　75．0

39．2　　　　60．8

44．7　　　55．3

39．5　　　60．5

総重量同指数
　（ぢ）

11．41　　　　18．6

23．15　　　　　35．8

45．15　　　　　69．8

52，20　　　　　81．1

64．70　　　　100．0

ゆ

　即ちpH　8区が最も好適である．然し木実験は初期は1週1田に回回，生育旺盛期は2回

培養液を：更新したのであるが猫共の聞に反慮の変化が著しく・8月中旬数回に五って潤目した

1例を示すと第2表の通りである．

第2表：　ドクダミ増養液反回の時間別変化

・H剛1糊ili・2　i　24 36い8 6・172・燗後

4

5

6

7

8

4。01

5。25

6．34

7．00

8．02

3．98

4．67

6．15

6．34

7．07

3．98

4．32．

5．70

6．29

6．51

3．79

40。3

5．46

6．17

7．46

3．79

3．93

4．74

6．10

6．50

3．75

3β4

4．29

6，32

6．70

3．75

3．82

4．25

6．22

6．65

即ち外液を弧く酸性化すがそれも液更新後1～2日聞が苞しい．叉pH：低下の度合はpH
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　4，5，6区と順次大きくなりpH　7区に減じ8区に再び大となってみるがこれは植物休の大

きと増養液が『pH　6～7に緩1・震了能がもたせてある葛であろう．従ってpH　8区が好適と云っ

ても実は6・5～8・0に大部分生育した事になりこの附近が適す筍と見るべきである・ハトムギ

の牧穫学績は第3表の通りである．

　　　　　　　　　　　　　　第3表　ハトムギ牧穫成績表

器・i、墓，i茎数：塁襲1婁 鍛
工
数

同
．重

量
（9）

購講鉱山1辮1晶 根部1同
長さ．重量
（c皿）　（9）

4

5

6

7

8

ユ5014

才
器！11

　　
1392．8
　1
12・92．3

・・

P76・・

li銘：1

603167．4！100．0111．窪411100・O114ユ85．91478．4

58。16。．4189．31、。．4㌧957、．81、7．。83．。1355．4

、93！、8．9ト28．。lg．81、7、14、．61、。．2189．81、89．9

襯1：難熱：1才器：1

100．d　41。O

　　I
74．3：38，0
39．7125．。

11．1　23．0

　4．9i　21．0

同

指数

ユ92．0　100．0

181．0　　94．3、

85．0　’44．3

25．2　　13．1

　6．6　　3．4

　pH　4区が最良で中性アルカリ側に向うに従v・草丈も短く分皿童数も出刃率も低下し穀粒ぱ

数も少く重量も減じ叉充実度も悪くなる．穀粒の董葉に対する割合はpH　5区が最も高かっ

た．根部も地上部と同様な傾向にあるが穀粒や三葉部に較べ影響は不胃小さV・．ドクダミと同様

8、月申旬の生育旺盛期に於ける培養液反慮の変化を調べた1例を示すと第4表．の通りであ

る．

　　　　　　　　　　　　第4表　ハトムギの培養液反回の変化．

・H区別陣轍 12 24 36 ・21・σ172醐後
4

5

6

7

8

4．01

5．25

6．34

7．00

8，02．

4．05

5．16

6．20

6．98

7．74

3．96

4．67

6．15

6．98

7．57

3。98

4．48

6．01

7．01

7．57

4．01

4．44

6．12

7。00

7．40

4．05

4．38

6．12・

7．05

7．55

　4．00

　4．01

．・ U．06

　7．08

　7．54

　即ちpH　5区の低下は禰大ぎいが4区ぱ実際十六として殆ど変化なv・と見てよくこの実験

はpH：4区が好適と云ってよv・．

　アメリカアリタソウの牧戸苧績は第5表の通りである、但し駆虫薬アスカリドール（Asca－

rido1）の主成分をなすヘノポヂ油の定量は水蒸気蒸溜法によった．

　野草重量はpH　5区が最高であったが種実の割合はpH　6区に高かった．全草中のヘノポ

ジ油の含量は種実割合の高く威勢の進んだpH　6；5区に多く，・ポット当りのヘノポジ油の牧

量もpH　6区が最高で次いでpH　5区であった．培養液反回の変化はハトムギより更に小で

問題覗する程度でなかった．．　　　　一

、
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第5表　アメリカアリタサウ牧穫

PH
区別

　　｝

輩「茎『葉
地上部風乾物

劉種実1

4

5

6

7

8

　　　　　　　
75．30．5D　2．05
　　1　1
　　　　1．4078．00．50
　　1　1
76・710・3610・83

．77．10．33　1．70

　　1　1
53．20．24　　　　1．00
　　｝　　　1

5．05

6．55

4．47

4．40

2．05

3．00

5．ユ0

4．05

2．75

0．90

　　1
10、10

13．05

9．35

8．85

3．95

計螺1、鎌轟量麟lll灘蔽

29．7

39．1’

43．3

31．1

25．3

　　l　　　　i
77，41　58．8　14，4
　　1　　i
lll：911；：1暖：：l

　　i　　　　l
　　，53・91ユ3・467．8

30．3　　17．6　13．3
　　1　　　　　　　1

6．96

6．20

4．66

5．40

2。80

0．44

0．46

0。96

0．51

0．25

45

60

90

45

10

50

67

100

50

11

成　　績　　の　　要　　約

　（1）　ドクダミ，ハトムギ：，アメリカアリタソウは春日井氏の疏心用培養液の反慮を調節す

ることによって略正常に近い生育を還げる．これ等の好適反慮はドクダミpH　6．5～8．0，ハ

トムギpH　4・0，アメリカアリクサウpH　5．0～6．0附近である・

　（2）　これ等好適反訴より遠さ’かるに従って生育は不良になるがその被害の程度はハトムギ

に最も顯著でありドクダミ，アメリカアリタソウの順位であった．

　（3）　ハトムギ，アメリカアリタソウはpH　7ん8の培養液で根部が錺色に齎色するがドク

ダミの根は健全色であった．

　（4）　ハトムギ，アメリカアリタソウの地上部に対する種実の割合が最も高v・反慮は地上部

牧量の好適反慮よPpH偵で約1高い所にあっ≠ζ．

　（5）反慮が植物体に及ぼす影響は極実に弧くあらわれ次v・で塾葉部，根部の順位であっ

た．

　（6）　ドクダミの様に反慮を旧く変化する植物の遠慮試瞼には流心栽増によるか叉は少くも

毎日液を更新する必要があ筍・

　猫木突瞼を行ふに当り御指導御鞭鑓を賜った21汕部長に厚く言身｝意を表する．叉研究費の一

二は：文部省科学研究費によった。（昭和24年6月）

文 献

（D　春日非・，　日木土壌肥料誌　8．（1934）



279

チョウセンアサガオの急冷性細菌病に賦する研究

　　　　　　　　（第2報）分類學的考察

技　　官　　山　　本　　昌　　木

Studies　on　the　bacterial　Ieaf　spot　of　Jimson　weed（1）α彦κγσspP．）（II）．

　　　　　　　　On　the　taxollomical　consideration，

　　　　　　　　　　　　　Masaki　YAMAMoTo．

　前報に於v・て（7）著者はチョウセンアサガオ葉枯性細菌病に就v・てその病徴，病原細菌の細菌

学的，生理学的性質に関する調査の結果を報告したが，木報告に於V・ては病原性に関する実験

結果を蓮べ，病原細菌に封ずる分類学的考察を加えたい．

　倫本研究の途行に当り，松尾前所長は鍾々の便宜を與えられ，男山重勝植物部長には絡始懇

篤な御指単と御数示を賜つπ．共に謹んで衷心より敬意と謝意を捧げたV・．叉実験を援助され

旋大坂他家子，古藤カヨ両女奥に深く感i謝する，

　〔病原性〕本細螺がナス科植物に対して病原性のある事ば既に報じたところである市：σ），

甚だ不完全であったので接種試験を繰返し行V・，略≧その範囲を確めることが出來た．

　普通塞天24時聞培養より滅菌水で懸濁液を作り，室町ポンプで圧力を一定とした墳霧器で

植物体贈るべく一型なるよ5に明し・2鱗間野曝つた後期室内轍沸し観勲

行った・術供試植物は1鉢3木宛移植し，10～20cmに生育したもの髪用v・た・実験結果は

次の如くである．

第1回曳瞼（8月14日・接種8∫｛17・18・年0・2領調査）

　ケチ・ウセンアサガオ　藁先萎凋し淡三次色の病斑となり，次いで次褐色となり，大部分の

葉は萎凋するに至る・

　アノリカチョウセンアサガオ　一木は水浸状病斑を生じ，次V・で黄褐色となる．二本は倒伏

する．

　トゲナシチョウセンアサガオ　一一木の中一葉萎卸し，一葉は水浸状病斑を生じ，一木は倒伏

し，他の一木は黄褐色の病斑を多数生じ融合する．中央都は白色．

　チ。ウセンアサガオ　発病しなV・．

　ヨゥiンユチョウセンアサガオ　　三木の中二木に水浸状病斑を生じ，前縁より萎凋，病斑ぱ漸

次次禍色となる・1本は倒偉する・

芸邦産薬用植物病害に関する研究　第5報
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　シロバナヨウシュチョウセンアサガオ　淡褐色の病斑を生する．

　トマト　葉柄よりii蔭凋して倒伏する．

　トウガラシ　ニ木は萎凋して倒伏，他の一木は明らかな病斑を生じて落葉し≠ζ．

　ナス（ヤマナス）発病しなV・．

　ナス（ナガナス）発病しなV・．

　ツクバネアサガオ　ニ木の中一水は一葉萎凋し，一木は葉柄褐色，水浸状病斑を生じ，根際

より倒伏し潅．

　ヒ　　ョ　　ス　董に褐色水浸状病斑を生じ，この部分より倒伏する．

　第II回実験　（8月25日　接種，8月26日，28，30，9月3日　調査）

　ケチコセンアサガオ　次褐色の小点砦干個生じ，これは夫々拡大し，その中一個は葉縁にか

玉り水浸状を呈し，中央部租≧褐色を帯びる．その他のものは三囲黄化し葉縁にかしり，中央

部に帯褐色の楕円部が認められる．門葉の先端より内部へ水浸獣斑を形威し，その中央部は次

褐色楕円形をなし1：更に拡大萎凋するものもあるゼ

　アメリヵチョヨウセンアサガオ．・一葉黄化，葉縁に滑ひ水浸状病斑を形成，萎凋，先端部水浸

欺を呈し，後枯死する．一葉褐色小門を作り，岡囲黄化次第に水浸状となり，後褐色に変ずる．

3く下縁より楕円形病斑の出來るものもあるが，二等のものは何れも粘死する．

　トゲナシチョウセンアサガオ　葉縁三白褐色の牛円形病斑を生じ，その用囲茶褐色となる回

縁叉は先端部に牛円形水浸状病斑を生じ凋落する．

　チコゥセンアサガオ　押葉葉橡より牛円形二言唱言病斑を生する．　　　　　、

　ヨウシュチョウセンアサガオ　一葉の先端水浸状となり萎凋ナる．新に二葉葉縁に沿ひ細長

い水浸状病斑を生じ，一葉は中央に可成廣い水浸1医病斑を生す．

　シロバナヨウシュチ目ウセンアサガオ　門葉の葉縁略≧牛円形水浸1氏病斑を生じ，その中央

部は汚占色を呈する．又他の一葉は主脈に沿V・帯白褐色の不整形病斑を作り，更に二葉ぱ葉縁

よ舅警褐白色の細長い病斑を生する．

　ト　　マ　　ト　ニ葉暗色を呈し，一葉萎凋，他の一葉は葉縁に沿V・水浸状となり，他の二

葉も先端部水浸状となる．

　トウガラシ　一葉先端部よ卯蝕∀2茶褐色となり萎凋，二葉の先端暗褐色の不整形病斑を

生じ，全体水浸駅となり萎凋し，次いで枯死する1

　ナ　ガ　ナ　ス　一葉：先端部ニケ所より水浸状不整形病斑を生じ，拡夫融合する．

　ツクバネアサガオ　一葉葉縁に澹V・水浸状病斑を生じ萎凋，一葉先端よりV3位水浸状を呈

す．他の一葉先端近くに楕円形水浸状病斑を生下之等の葉は何れも藩葉する．

　第III回実験（8月3r「1　接種，　g月4，7，10，14日調査）
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　ケチョウセンアサガオ　葉の両側葉総に沿い細長v・水浸肌引符斑を呈し，何れも萎凋するもの

三葉，叉他の水浸状病斑を示した一葉は，先端褐色に変じ反領する．

　アメリカチョウセンアサガオ　葉縁に沿v・細長い水浸状を呈するもの：二葉他の：二葉，も先端

部より水浸状病斑を生じ，孚分以上侵される．

　トゲナシチ。ヨウ聖ンアサガオ　ニ葉の両側葉縁に滑V・細長V・水浸状病斑を生するが後萎凋

する．二か年にかしる不整形病斑を生す．他の一τ・葉は主脈に滑V・不整牛円形水浸歌病斑を生

じ，その中央ぱ帯次白色であるが，後これは葉の大部分を侵す．他の二葉も同様の病斑を生す

る，之等の病葉は皆落葉する．

　チョウセンアサガオ　一一葉の先端水浸歌となり落葉する．，

・ウシュチ・ウセンアサガオー・葉の主脈より一方へ田綿甲桝浸状病斑を生病・叉イ醜の

一葉の先端及び中央に，不整形水浸状病斑を隼する．

　シロバナヨウシュチョウセンアナガオ　四葉に不整形丞浸状病斑，その中央部ぱ帯次白色で，

後凋落する．一葉は葉縁に沿V・細長い水浸状病斑を生する。他の一葉は先端部が侵されこζ）部

分のみ萎回する．

　ト　　マ　　ト　一葉枯死

　トウガラシ　ニ葉の先端部水浸状とな9，その部分のみ潤れ，更に基部に向V・黄化す．与奪

は何れも落葉する．

　ヤ　マ　ナ　ス　一葉枯死．一葉葉縁に滑い水浸性病斑を生じ，一葉ぱ先端部が褐変し，他

の一葉は薄縁より褐色化する．

　ックバネアナガオ　一葉落葉す．

　第IV匝i実験（9月3日　接i種19月7，10，14日調査）

　ケチョウセンアサガオ　葉の先端部水浸状となり，幾分褐色化し，拡大する．

　アメリカチ。ウセンアよガオ　ニ葉葉群に澹v・細長v・水浸状となり周囲黄化，枯死する．一

葉の先端賊難縁に滑V・聯乳色を呈し，その部分のみ凋れる．二葉の先端部帯褐色となり，裏側

へ僅かに反韓する．

　トゲナシチョウセンアサガオ　三葉主脈と支脈の分岐に嘲い，水浸状病斑を生する．

　チョウセンアサガオ　ニ葉落葉す．

　ヨワシュチ。ウヤンアサガオ　葉縁の一部僅かに黄化，後之炉拡大．暗褐色1と変ずる．二葉

黄化しデご小雪を：有する．

　シロバナヨウシュチョウセンアナガオ　一葉の葉縁僅かに褐色化する．先端部に水浸状病斑

．を認め得るもの三葉．．　　　　●

　ト　　マ　、ト．二葉茶禍色に変じ，中一藁は枯死する．　　　　　．　　　．．　．　：
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　トウガラシ　一葉の先端撰形に水浸状となり，落葉する．

　ナ　ガ　ナ　ス　ニ葉の先端部水浸状となり，葉縁に沿い細長く二部に至り，何れも枯死す

る．一葉黄化萎凋する．

　第V回実験（9月17，20日調査）

　ケチョウセンアサガオ　褐色化して萎干する．

　トゲナシチコウセンアサガオ　一葉の先端孚下位迄水浸状病斑を形成し，落葉する他の一葉

は葉縁に沿い不整形水浸状病斑を生じ，’中央部考嘗褐白色を呈し拡大する．主腿に叉は葉縁に牛

月形水浸状病斑が形成されるが，何れも拡大する．

　ヨゥシュチコゥセンアサガオ　一葉の’野縁に沿V・判ヨ形，牛楕円形水浸状病斑を生じ，貰化

野罪する．他の一葉は主脈と支脈との分岐点に沿V・不整形水浸1伏病斑を生する．

　シロバナヨゥシュチコウセンアサガオ　一葉片側に∠1三円形病斑を生じ，野縁に沿V・牛長円形

水浸状病斑を生する．

　ト．　マ　　ト　ニ葉茶褐色に変ずる．中一葉は枯死する，

　トウガラシ　ニ葉の先端茶褐色に変ずる．

　ナ　ガ　ナ　ス　一葉葉群に沿V・ケ所より細長V・雫長円形水浸欺病斑を作る．

　ツクバネアサガオ・一葉葉縁に四って細長V・不整形水浸状病斑を生す．

　紛メヒジワ（D∫8∫fα7fαo∫〃α7‘5　PI二器）オヒジワ（EZε2‘5∫720∫，z4∫oσG人I」RTN．，）マツヨクグサ

（08πo功6γα040γα∫αG、1己Ω・，）ヒメジコオン（Eγ∫解γ0πα7zπ345L）ヒメムカシヨモギ（Eγ’91θプ。π

o砺α4麟’5L．）アレチノギク（Eγ’goγoπ”12加伽5．WILLD・，）タケニグサ（ル勧勿αooγ4α∫σ

R．BR，），シロツメクサ（7ン〃b〃ε‘1π7ψ6πs　L．），ドクダミ　（刀bκ〃綴yπ∫σ60γdα’αTIIUNB．），ハ

ハコグサ（G1ゆ乃α伽川πz‘1ffcψ5　WALI・．），ヂシバリ（加6fz‘oα510」ωz蜘γσMAXIM．），チジミ

ザサ（0♪1f5〃zo2π‘5初24z‘1α∫〃b〃¢‘5　Ro闘et　SCHULT．），オオイヌタデ（R）砂801π‘〃zβ1z4〃26∫

MEIsM．），オナモミ（Xαπ〃ガz‘，π　S∫〆zω7εσ7∫σ’π　］L．），ヤブガラシ（α5∫z‘5ゴ｛ψoη加WILD．）

等に8月23日，9月6日目2回にわたり接種試験を行ったが，2週間後になっても発病

を町なかつた．

　以上の実瞼結果から見ると木細菌は，ナス科植物に可成りの病1劇生を有し，略≧ケチ誹ウ七

ンっ・サガォ　（1）α’κγα　　ル馳∫01L．），アメリカチョウ七ンアサガオ（D．，πθ弼θ∫4θ5），ツクバ

ネラサガオ（飽∫z‘π∫σ勿∂γf401．γIL｝L），トマト（ムyごρρ6γs’α‘1π65α‘伽漉〃πMIエL）トゲナ

　　　　　　　　　　　　ヘシチコウセンアサガオてDσ劾γα伽θγ漉5JACΩ．）ヨウシュチョウセンアサガオ（D．7切2”σL．）

シロバナヨウシュチョウセンアサガオ（D．Sケ。〃30π∫z〃πL．），チョウセンアサガオ（D．α16α

NEEs）トウガラシ（Cゆ5fα〃παπ1π〃πL，），ナス（SoZαππ〃z肋面π8∂παL．　var．050π！厩」

’ε〃πN鵬）の順序に病換哀性は弱まるもののようであるが，各種のナス科以外の雑草には，
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病原性はないようである．

　〔病原細菌の分類学的考察〕木細菌は軍純，3ζほ分化しな“形態を有し，眞正の分枝を回せ

す，程菌であって硫黄や鉄は目に見える程度には貯藏されてv・なv・からEubaderiales綱に

入るもので，芽胞を有せすheterotrophicのものであるが無機の窒素を利用する能力がある

秤菌で，1ん野木の極生鞭毛を有するので　Pseudomonaceae　に入る．叉直生の程菌である

からPseudomonadeaeに属する・更に植物病原菌で黄白色を呈する点よりP勿fo，πo紹s．に

属する．恥∫o〃20πα5はBERGEY・（1）に依れば程菌で：黄叉は白色，蓮動性叉ぱ日動性，期生叉

は束生鞭毛を有っている．多くの種類は水溶性緑色螢光を発す，大抵のものは，グラム陰性で
　　　　　　　　　　　㌧
ある．

　BEi鵬Yが恥’o〃20ηα5中にあげた種類中野体は白色乃至クリーム色で，ゼラチンを液化，

澱粉を加水分解し，硲酸塩より亜硲酸塩を生威する点など君ρα〃翅（E肌10T）BERGEY　et　a1．

及び，P，ργo∫θω纐。π」雌s（PAINE＆SEANsFELD）BERGEY　et　al・に類似するが，前者はインド，

一ルを形成せすproso　millet（」％π伽〃z痴耽6z‘〃¢）に寄生，叉後者はグラム陽性で，．脅。∫θα

の〃2αγ｛掘θSに寄生するを租異点とする．

　下平体黄色でゼラチンを：液化，澱粉を加水分解し，硲酸塩より亜硲酸塩を作る点よりすれ

ば，P．ρψα〃θγ∫oo1σ及びR4珊珊に類似するが前者はヒナゲシ（Rψα〃θ7：1㍑06αの，

後者ぱムラサキウマゴヤシ（1晩4’oαgoεα励α）に寄生するから異種と思われる．

　ナス科植物に寄生するP1り，’α％o纐5属細菌ぱ，　P．501α痂！伽s（PAINE）BERGEY　et　a1．

（Psθπ40〃zoπα5561α72ゴoZθフ25　PAINIつ，　P．50Zαπα06α7z卿3（ERw．　S｝【ITII）BERGEY　et　a1．（＝・Bαo＿

ゴZ伽s　so1απασ8σ7π〃2　ERw．　SMml），　P3α64θ溺。πσs　so勘πσoθσγz〃πERw．　SMITII，　βαo∫θア∫z〃％

501α鷹。σγ蹴ERw．　SMITII），　P．50」σπαooαγ蹴var．αs’α〃。α（ER、肌SMml）MAGRou（＝Bαo一

’〃伽〃350Zακαoθαγ〃吻　　var・　α5fσ’ゴα6”3　ERw・S511TIl，　・Rテθz‘40’πo〃α3　50」α”αoθα7π〃多var・・

σ5ゴα∫’oαSTAPP），　P．』 Pzθ’θ700θαVzoRoP璃（＝Bαo∫θ7伽〃多加∫6700θκ〃3BURGWITZ），　P吃∫α6αo∫

（WoLF　et　FosTER）BERGEY　et　a1，（＝Bαo厩加71αうσα〃ηWoLF　et　FosTER，　P蜘40駕。παs

励αo’STApp），　P．∫απαfo（OKAEE）MAGRou（＝。8αo∫θノ∫㈱∫o脚∫00KABE）．　P．απgκ駕6

（F・・mm・et　Murray）B・・g・y・t・1．（＝3・・f〃伽・・η9・・1・嬬F…M・et　M・…Y；A・二

z‘δo辮。παsαπz69Zα∫αSTAP1う，　P．1り。砂‘oJoプCbARA　（＝P3θz‘6απoπα5ρo｛y60如ア　CI、ARA，βαo’θ一

γ∫z〃πカ。辺yooZoγBσRGE、vlTz）等があるが，　P，50Zα痂oZ9πs（PAINE）BERGEY　et　a1．は老ラチン上

のcolonyはpale　buff，硲酸塩より亜爾酸塩は形成されなv・．葡萄糖から酸は形成されるが，

瓦斯の形威はなv・，解糖から瓦斯の発生を見なv・等の点が異る．EsoZα紹6θα捌〃z（ER、肌

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ
SMITII）BERGEY　et　a1．及びP．501α73σoθα7㈱var．σ5’α漉α（ER、w　SM硬II）・MAGRouはゼラチ

ンを液化せす，塞天上の聚落は褐色化する・叉Brothは褐色に変じ，・fンドールは形成され
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づ7，筍」コ隣れ隆，エ襟瓶賠，孚L狂隆力、ら酸，瓦共斤の形威力‘鯉廷く，澱粉・はカn水分解さ才しなV・，・甑踏越溜る．

　P．1～6f6γoo印VzoROFF｝ま牛乳を1疑固せす，インドールを形成しなv・．　P．励α6‘（Wo1、F

et．FosTIこR）BERGEY　et　al．は硲酸塩より凱硲酸塩を形成せす，インド・一ルを形成せす，澱粉

を分解しなV・点が異る・

　P．fo1πσ∫o（OK超のMAGkouは培養中緑色螢光を発し，牛乳はアルカリ性となり，インドー

ル，H2Sの形成はない．

　P．α，2gz41α’α（FRoMλIE　et　MU肌w）BERGEY　et　a1．はある培地上で，緑色の螢光を発し，牛

乳をアルカリ性とし，硲酸塩からll｝彌酸塩を形成しない．叉インドールを形威せす．　H2Sの発

生はなV・．

　P．ρ吻oo伽CI，AR、、は牛乳をアルカリ性とし，砧酸塩から亜爾酸塩を形成せず，インドー

ルも，H2　Sも酷なv・．葡・萄糖から酸を的中するが瓦斯は出なv・。澱粉は分解されなv・点が異

る．

　　以上の理由により木細菌は未記載のものと考へられるから（エ）・（2）・（3）・（｛）・（5）・㈹・（7）・（8）・①

新種と認め恩師逸見i致授を紀念してP1り7’αη07zαs．漉η2〃～’α12z．‘5　YAM州10TOと命名する．

　　木菌の記載は次の如くである。　　　　　．　・
　一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．

　　　　　　　　　　　　　　　　・P妙’o〃zo’～α5’肋〃2ノ♪癩ノ2365　YλMAMOTo　sp．　nov．　　　’

　　The　organis皿is　a　large．rod　with　ronuded　en“s，　occuring　singly　or　hl　pairs；1．3

to　2．2　by　O．3　to　O．7μ；皿otile　by　nleans　of　r　to　3　polar　flagella；　no　capsules；no

spores；aerobic；stains　readily　with　allilin　dyes；Gram　llegative；not　acid　fast；mode－

rate　clouding，of　a　beef　extract　in　24　hrs．　at　280　C　on　beef　extract　agar　colonies

white　to　pale　yellowish，　circular，　smooth　flat　or　raised、vitll　regluar　margin；1日目uefies

gelatine　in　napiform；milk　cleared興fter　coagulation；1itlnas　beconles　red　in　milk；

produces　acid　a具d　gas　from　dextrose，　sucroεe　and　glycerin，　but　llot　gas　fronl

lactose；strong　diastatic　action　on　starch；nitrates　reduced　to　nitrites；am皿onia，

hydrogen　sulphide　and　indol　are　produced；grows　moderately　in．　Uschinsky’s　solution

but　poorly　in　Cohn，s　solution；optimum　tclnperature　for　growtll　32。C，　tllermal

death　point　550C；resistant　to．　NaCI　by　8％；cannot　grow　below　pH　3．0；group

number　211．1211011．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　摘　　　　要

　木理丈に於ては，チョウセンアサガオ葉野性細菌病菌の各種ナス科植物及び剰度草に対する

接種試験の結果，，’並びに分類学的考察の糸11果を記述した．　　．　　　．．　．　　　　．

■
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　本細薗は各種ナス科植物，特にケチョウセンアサガオ，アメリカチョウセンアサガオ，トゲナ

シチョウセンアサガオ，トマト，ツクバネアサガオに弧V・病原性を呈ずるが，：メヒジワ，オヒ

ジワ，ヒメジョオン，アレチノギク，1タケニグサ，’シロツメクサ，ドクダミ，ハハコグサ，ジ

シバリ，チジミザサ，オオイヌタデ，オナモミ，ヤブガラシ等の雑草には病原性はないようで

ある．研究の結果，木細菌を新種と認め，P妙∫伽。πα31％1π〃z’伽πs　YAMAMo・Dと命名する．

（口召禾「124　イト6　月）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　　　　　　　　　　・
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　　　　　Phytopath．，　Vo1．13，　p307～315，1923．

　　（4）石山信一，向秀夫：植物病原細菌誌：PP　760，1941．

　　（5）JollNsoN，　J．C．，　SMGGY，　M．＆MuRwlN，　H．F．：Host　plantsof　Bαo’θ7伽御櫛σo％魏．

　　　　　Phytopath，，　Vol，14，　p　175～180，1934．　　’　　　　　　　　　、

　　（6）OKABE．，　N．：Bacterial　diseases　of　plants　oc㎝ring　in　FormoSa　II熱帯農林学

　　　　　会報，Vo1．　V，　No．　p　26～36，1933．．　　　　　　，

　　（7）山木巨木：テウセンアサガホ葉凝性細菌病（第1報）衛生試験直挿報　第66号

　　　　　p63～71，1949．

　　（8）WELLEs，　C．　G．＆RomAN，　E．　F，：Another　economic　host　ofβσo∫θγ∫㈱

　　　　　50Zπ〃αoθσγ瑚z．　Phytopath．，　Vo1．13，　p　488～491，1923．　　　　，

　　（9）WoLF，　F．　A，：Additional　hosts　for　Bαo∫θ励πso伽αoθαγ辮．　Phytopath．，

　　　　　Vo1．12，　p　98～99，1922．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’

　　〔追記〕Bergey，s　Manual　of　determinative　bacteriology．第6版1948．では

　P勿f倣0παSなる属は抹殺され，P∫％401初加S及びXα7¢疏0”¢0ηαSの二男に分けられて

　いるが，著者はまだ之を通読する機會を得ない。從って將來本郷の属名に関しては伊予ざ

　　　　　　　　　’
　如しるかも矢ロれ，なV・．

8

覧
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　　　　　　　　　　　　　　　　　BU：L：LETIN

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　OF

THE　NATIONAL　HYGIENIC　LABORATORY
」

　（NO．67）

MARCH　1950

DETECTION　OF　ARTIFICIAI　SWEET　MATTERS　HAVING　A

　　　　　　ルf・NITROANILINE　STRUqTURE　INFOODS．

　　　　　　　BY　K：AKUMA　NAGAsAwA，　TERUE　FuRuYA

　　　　　　　　　　　　　　　　　SUMMARY

　　　The　authors　hereby　sum　up　the　rnethod　of　detecting　poisonous．

artificial，『ynthetic　slvpet　matters　such　asρ・nitro・o－amino・toluene　orρ・nitrq・o・

ami　no－phenetol　in　foods．　The　water　solution　of　such　sweet　matters　is　reduced

by　zinc　powder　on　the　point　ofりoiling，　being　thereby　coloure“red．　It

is　fonnd　that　this　reaction　is　characteristic　of　this　series　of　nitro－comPounds．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

o



㎜

Biological　Studies　on　the　Poisonous

　　　　　　　　　　　　Wheat　Flour（2）

by　Sigekatsu　HIRAYAMA　and　Masaki　YAMAMoTo

　　　　　　　　　　　　　　　　SUMMARY

　　1n　the　present　paper，　the　results　of　experimental　investigatiolls　of　the　patho・

genicity　of　Fusaria，　isolated　from　the　poisollous　wheat　flour　alld　the　rest　of

the　wlleat　grains，　to　the　spikes　of　wheat　for　three　years，　were　described・

　　According　to　the　results　of　the　inoculation　experiments，　carried　out　by　the

writers　these　fungi　possess　the　power　of　illfecting　the　seed　of　wheat　in　tlle

flowering　Pericd．　Wlleat　seeds　illfected　with　these　fungi　show　not　cnly　symptonls

developing　as　a　reddish　appearallce　in　accordance　with　the　production　of

r…d・…丘1・1・・…．m・6・・ases・・v・6・b1・d・sc・1・ra…n・f　the　r・一d・・9・・

the　glumes．　Among　them，　F12，　F13，　GM5，　GM．，耳1，　seem　to　have　strGng

pathogenicity．　From　the　inoculated　seeds，　the　writers　were　able　to　reisolate

the　sam6　fungi　ill　pure　culture．．The　writers　shQuld　like　to　consider　the

Fusaria，　in　queston，　have　relation　to　the　scab　of　wlleat・

’
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Abstract　　　「　　　．

　　　Studies　on　the　Soil　and　Manure　of　Medicainal　Plants．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Part　I）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　by　Takeo　NAGATA　and　Hideo　OKAzI河A

　　　　　chapter　I：on　the　soil　of　Tokyo　Goverment　Hygiehic　Laboratory．

　　Observatiohs　of　the　profile　and　chemical　analysis　were　made　on　the　soil　of

T6kyo　Goverment　Hygienic　Laboratory．　The　soil　is　derived　fro皿valcanic　ash

of　Mt．　Fuli，　and　belongs　to　brown　earth（so・called　Kanto　loams）．

　　The　upper　horizQns（A1，　A2）are　rich　in　clay　and　humus，　and　stained　dark

grey．　The　lower　holizons（B1～B3）are　loams　or　sandy　Ioams，　alld　usually． 盾

yellowish　brown　colour．　The　physical　properties　are　generally　good．

　　The　moIecular　ratios　of　siliρa　（1．9～2．9）　and　alkaline　bas6s、（0．4～0，1）　to

alumina　are　deficient，　and　the　reactions　are　nearley　neutral　notlv二thstanding

they　are　extremely‘‘unsaturated”throughout　the　profile．20r　3％of　A1203　are

dissolved　in　10％sodium　carbonate　solution．　This　A1203　can　practica11y　be　regarded

・・f・ee　f・・m・ili・ζ・Th・・d・re・th・w・ak・・idity　and・1m・・t・・ut・母ity・f　thi・

soil　areβxplained，　chiefly　as　the　effect　of　acti（黄n　of　colloidal　AI2030n　5unsatur一　、

ated”colloidal　clays．

　　The　absortive　coefficient　of　P205　are　hightてabout　2，000），　and　the　nutrients

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　are　poor，　esp㏄ially　in　t耳e　avalable　froms　of　p205　and　N，

　　Chapter　II：Fertilizer　Experiments　on　P乃α7う漉∫　ハ厚1．　CIIoI8．
　　　　　　　　　　　　●
　　ロ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ

Fertilizer　experiments　of　the　3　essential　nutrients　of　P1～σ7∂漉3ムぢ1　CIIols
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8

were　carried　out　on　this　su㎡ace　soiL

　These　results　are　as　fo110ws：一

’No，　of　flowers涛．

Yield　of　seed砦

Pharbitin　％

Fat　　　％

（Ca）

15．0

24．4

2．19

13．85

0　　一一N

（Ca十P十K）

　　　17，0

　　　34，0』

　　　　2，24

　　　13．99

　　一P

（Ca十N十K）

　　　　18，0

　　　　54．5

　　　　2．44

　　　　14，42

一K　　　　　C

（Ca十N十P）

　　　　　87．0

　　　　　86，6

　　　　　2．42

　　　　　14．05

（Ca十N十P十K）

　　　　100．0

　　　　100．0

　　　　　2．38

　　　　14．01

，



蜘

　　　　鱒indexes　when　the　complete　plot　is　100．0。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　Chapter　III　l　Fertilizer　Experiments　on　C加κoゆ04鋤πα励γ05∫o♂4θ5　L　var・

　　　　　　　　　　　　　　α〃fθ1〃珈漉。π佛A．GRAY．（worm　seed）

　　These　results　are　as　follows；一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〇　　　rN．　　一P　　　－K　　　　　C

Y・・1d労鶴19㈱0・8箋6二呈％　、1§：l188二8

・…i1％翻9「蹴＝　乏：ll　＝　1：器　1：騒

・．　　襲indexes　whell　the　complete　plot　is　taken　as　100．0．

　　　　　　　Ch．　oi1＝Oleum　Chenopodi．

●

、

●

，

し

，
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1

Efβect

　　　　　　　　　　　　　Abstract

of　pH　on　sQme　Medicinal　Plants　in

　　　　　　　Solution　CuIture．

by　Takeo　NAGATA　and　Hideo　OKAIzMA

●

　　In　these　experiments，the　following　results　were　obtain6d；

　（1）　刀b躍吻yπ彪ooγ4α彦4　TIIuNB（Dokuda皿i．），　Co伽Lσoη〃zαゾb尻L．　var．ノケ〃〃2θ班一

　　　　　　　σoθαMAKINo（Job’s　tears）andα6πψ04ゴ㈱α励γ05ゴ。漉5　L．》ar．απ漉θ肋霧L

　　　　　　　”f’oπ翅A．GRAY（American　worms　seed）were　grown　up　sueces島ufuly　in

　　　　　　　the　KAsuGAI！s　solution（for　vegetaも1e　crops）by　adjusting　the　reaction．　And

　　　　　　　the　optimum　pH　of　these　plants　w6re　as　folIows：一

　　　　　　　　　　　　Dokudami　　　　　　　　6．5～8．O

　　　　　　　　　　　　Job，s　tears　　　　　　　　．　　　　　　14．0

　　　　　’　　　American．　warms　seed　　5．0～6．0
●

　（2）　These　plants　were　broken　in　growth　i血proportion　to　the　distances　from

　　　　　　　th・・e・P・im・m　pH．血軸・t・1・・ance・・f　pH・n　J・b・・t・ars　were　m・・e

　　　　　　　pronounced　than　on　Dokudami　or．American　worms　seed．

く3）Wh6・pHw舳・v・7・・her・・㎏・fJ・b’・‡母・・sa・d㎞・・脚w・㎜・甲・d

　　　　　　　wρre　tinged　with　reddish　rust，　but　in　D6㎞dami　were　healthy　appearence．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　げ　（4）The　highest　ratio　of　seed　to　the　total　yield　of　Job’s　tears　or　American

　　　　　　　wo㎜s　seed　was．　about　l　range　highe曲目1　the　optim㎜pH　of　the　total

　　　　　　yield．

（5）The　ha「mf・1・ff・ρt・・f　pH・n　the　P・・t・・f　plant㌣ere．・gti・さd　i・th・

　　　　　　　following、order－seed，　stem，1eaf　andこroot．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　「

●

●
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Studies　on．the

　　　　　　　　　　　Weed

bacterial　leaf　spot　of　Jimson．

（1）α’θ勉SPP．）

n，On　the　taxonomical　consderatin，　MAsAKI　YAMAMoTo
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　o

　　　　　　　　　　　　　　　　SUMMARY

　　　の　For　ino㎝lation　the　suspension　of　the　causal　organisms　of　bacterial　leaf　spot　of

J㎞son　weed　were　sprayed　over　the　upPer　surface　of　the　leaves　of　Jimson　wced

（Dα伽7σspp．），　tomato，　red　pepper，egg　plant，　petunia　and　various　weeds（D’82●fα廊

cfκαγfs　PE臨，　E陀π5ゴπθ痂4∫oαGERTN．，06πo〃zθγσ060γ認αJACΩ．，　Eγf8召γ｛ηzαπ〃z4s　L．，

E。oα1zσ伽5f3　L，　E．伽⑳1’κs　WILD．，ル耽1の1αcoγ4吻R．　BR．，7ン〃伽〃けψo，33　L．，

磁‘f吻り吻α〃4α’αT！luMB．，　Gπψ加だz．〃，z‘〃2π1∫fαψ5　W・、I」・．，　Lαo’πoα5∫0107伽rσ

MA歯肌，　qρκ51π卿‘3雌伽1α∫肋伽5　Ro1ζM　et　S，，」Fψgoフ伽π，81π1πo∫Meism．，ぬπf－

1伽πS〃κ西郷ηL．andα55z‘sゴψo耽αWILm）．　The　best　results　were　obtained

in　1）傭〃αM診∫6’，1）．，πθ∫θ観4θ3，1）．伽20γ痴s，　tomato　and　petunia，　but　no　patllo－

genicity　was　proved　to　various　weeds・

　　The　causal　bacteria㎞question　do　not　coincide　with　any　of　the　species　already

recorded．　The　writer　would　like　to　consider　Ule　preseηt　one　as　new　species

P1塀ωπoπα51琵〃捌ゴακμ5　YANAMo狛D　sp・nov・

　　Postscript：The　genus　Phytomonas　is．erased　and　divided　into　two　genera　Pseu・

domonas　and　Xanthomonas　in　Bergey’s　Manual　of　determillatiive　bacteriology
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

6th　Ed．1948．，　nevertheless　the　author　has　not　tlle　opportunity．to・consult　it　in

the　present　time，　so　as　for　the　genus　name　of　the　present　specles　a．change

　　　　　　　　　　　　　　レ
might　be　undertaken　in　the　near血ture．

　　　　　　　　　　　、

●

●

●
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