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攣！二＿．曜講欝．・羅 Originals
鰍A．，

アナライザーによる医薬品の分析（第4報）
層、

解熱鎮痛剤中のカフェインの定量

柴崎利雄・山本美代子

　　∠4％αZ〃8蒼sげPんαγ伽αoθ嚇ioαZ8吻．4窃。απα嬢θγ．　IV

oθ伽？π伽αあ脇げσ励伽θ客％Pんα僧παo鰯伽ZPゲθPαゲα伽πs

Toshio　SHIBAzAKI　and　Miyoko　YAMA恥To

　　An　automated　method　for　determinatioll　of　ca丘e量ne　conta量ned　in　various　pharmaceutical
preparations　has　been　developed　with　a　high　degree　of　accuracy　using　the　Technicon　Autoallalyzer

arrangement．
　　It　is　based　on　the　formatioR　of　a　yellow　dye　in　aqueQus　solution　by　oxidation　with　sodium

hypochlorite　in　the　persence　of　pyridine　and　acetic　acid．

　　The　relative　standard　deviation　of　results　iR　this　method　was　about　O．7％．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　．（Received　May　31，1967）

　オートアナライザーを用いて各種医薬品の定量の能

率化を試みている1）が，今回はカフェインについて検

討した結果を報告する．

　カフェインの比色定量法には多数あるが，その特異

性を利用したものは極めて少なく，製剤中の定量に適

用できる方法は少ない．近年検討され，すでに「解熱

鎮痛剤試験法」2｝にも利用されている次亜塩素酸ピリ

ジン法3ゆは操作が簡単であるが，ややバラツキが大

きい欠点があるとされている．著者らはこの反応をオ

ートアナライザー法に用い，好結果を得た．

1　装置および試薬

　1・1装　置

　Technicon　Instruments社製オートアナライザー

（比色計付属型），フィルターは緬・・459mμ，半値幅

±18mμ，えmaxにおける透過率28％，スタンダード

フローセルは層長6mmのものを使用した．

　1・2　試薬および試液

　次亜塩素酸ナトリウム溶液（有効塩素，0．06％）：次

亜塩素酸ナトリウム液（日本薬局方第二部，アンチホ

ルミン，歯科用）の有効塩素を定量し，正確に調製す

る．用時製する．

　ピリジソ・酢酸液：ピリジン（特級）50mZ，氷酢

酸5m‘に水を加えて500　mZとする．用時調製する．

　0．1Nチオ硫酸ナトリウム液

　0．1N水酸化ナトリウム液

0．5N水酸化ナトリウム液

　1N水酸化ナトリウム液

0．1N硫酸

希硫酸

クロβホルム（特級）

H　定　量　法

　II・1　カフェイン標準液

　カフェイン（日本薬局方）を80。で4時間乾燥し，

その約100mgを精密に量り，200　mZのメスフラス

コに入れ，水を加えて溶かし200謡とする．この液

4mZを正確に量り，水を加えて正確に200　mZとし，

標準液とする．

　II・2　試料溶液の調製

　II・2・1　錠剤，散剤，カプセル剤および穎粒剤など

については微粉末とし，そのカフェイン（C8HloO2N4）

約20mgに対応する量を精密に量り，共栓遠心沈殿

管に入れ，水30mZを加えて10分間振り混ぜた（必

要ならば加温し）のち遠心分離し，上澄液を200mZ

のメスフラスコに入れる．残留物はさらに水30謡で

3回洗い，遠心分離し，上澄液をさきのメスフラスコ

中に合して200mZとする．この液10　mZを正確に量

り，水を加えて正確にユ00翻とする．

　II・2・2　複雑な処方の製剤についてはH・2・1にお

いて遠心分離した上澄液を分液漏斗Aに合し，これに

希硫酸10mZを加えてクロロホルム30　mZずつで4

回抽出し，各抽出液を順次0．1N水酸化ナトリウム液

20mZを入れた分液漏斗Bおよび0．1N硫酸20　mZ
を入れた分液漏斗Cに入れて洗ったのち，脱脂綿で

ろ過し，クロロホルム抽出液を合わせて，水浴上でお
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だやかに蒸発する．残留物に水約150mZを加え，水

浴上で加温して溶かし，冷後2∞謡のメスフラスコ

に移し，必要ならばろ過して，水を加えて200m‘と

する．以下■・2・1と同様に操作して試料溶液とす

る．

　II・3　定量用回路および定量操作

　定量用回路はFig．1に示す．

air　to　waste

り　　
　　コ　じ　ま　
◇（m’／mi・）

0・420．1NNa2S203

C
3．90　　　air

R　　　　　　　　M置
M3 M2 1・71pyridine・ o

0．801HAcaq・s。1n・3 Swaste
S59m1‘

M1 0．42sample oOo
　　　NaOC且L60　　　0．5NNa

H
2，00正｛20

Fig．1，　Autoanalyzer　flow　diagram　for

　　　　caffeine　determination

　　　S：Sampler
　　　C：　Colorimeter

　　　R：　Recorder
　　　Mエ，M2，　M，　M4：Mixing　coi1

　　　一＝　acid　flex　tube

　サンプラープレートに標準液および試料溶液をお

き，相互の分離をよくするために各々の間に水をおい

た．サンプラーの作動回数は1時間に60回とした．

　無水カフェイン（C8RloO2N4）の量（mg）＝標準品の

量：（rng）×、Eア7／1ジs

　ただし　　塊：標準液の吸光度

　　　　　　砺：試料溶液の吸光度

　カフェイン（含水物）の場合は1・093を乗ずる．

皿　定量条件の検討

　定量：用回路（Fig．1）にしたがい，次の諸条件を検

討した．

　111・1　試薬の濃度

　ピリジン。酢酸液：manual　method2）で別々に加

えているピリジン，酢酸の各水溶液をここでは混合し

て使用することを試みた．その混合の割合はFig．2

に示すとおり，10％ピリジン・1％酢酸水溶液を用い

ることとした．

　この混合液によってclear　standard　tubeは直ち

に，acid　nex　tubeも長期間には変質されるので，で

きるだけ薄い水溶液として用いることとした。

　次亜塩素酸ナトリウム液：Fig．3に示すとおり，

有効塩素0．06％のものを用いることとした．

1）．：3

巴0．2

曇

塁

　0．1

　0【）．〔｝ユ0．02　1）．04　0．｛〕6　0．08　。」0　〔，・ユ2（％）

　　　　　　　　　　　　　　concロ．　of　available　ch星orine

　　　Fig．3．　Concentration　of　reagent

　　　　　　　caffeine　12，5μg／mZ

　llI・2　反応時間およびmanual　methodの改良

　この呈色反応では，次亜塩素酸ナトリウム液で酸化

したのち，これの過剰をチオ硫酸ナトリウム液で分解

するまでの時間を厳守しなければならなし．・（Fig．4－

A）．これがmanual　methodにおけるバラツキの原

因の一つである．反応温度を低くするとFig．4－B，　C

のごとく，呈色液の安定性が増すので，manual　method

では氷水中で，次亜塩素酸ナトリウム液（C1：0．10％）

を加えてから5分後にチオ硫酸ナトリウム液を加える

方法を行なったところ，好結果を得た．オートアナラ

イザーを用いて定量する場合には，反応はすべて同一

0．3

　0．2
§

舞

§

口0．1

0

　　一一一’ρ嵯『隔一一・、、隔

　7　　　　　　　　　　、r、r

，7　　A駄・、、、
，’ @　　　　　　　　　　　　　　㍉B

　　　　10　　　　　　20　　　　　　　30　（pyridine　％）

　　　　0．6　　　1．2　　　　1．8（HAc％）
　　　　　　　　　　concn．　of　＝eagent

Fig．2．　Concentration　of　reagent

　A：　pyridine（HAc　1％）

　B：　HAc（pyridine　10％）
　cafFeine　12．5μg／m‘

03

　0．2
§

舞

9
鷺0．1

0

　噸囎噌　『如一．一辱『曹’一一・一一一一一一一・一一．．鱒．B

ノ・」’卵鴫一『 @一F瞬一俸『”一『璽一扁一『呼『’C

A

2　　4　　6　　8　　10

Fig．4．　E丘ect　of　oxidation　time

　temperature
A：15。（C10，05％）
B：　0。（〃　0．10％）

C：　0。（〃　0。05％）

caffeine　10μg／mZ

15（min）

　and
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Table　1．　Determination　of　cafFeine　in　pharmaceutical　preparations

No．

害

£

田

巴

9
自

窯（％）

れ

S（％）

1

Sulpyrine　　　　　　　　40　mg

Phenacetine　　　　　　　　　30

Acetoaminophen　　　　　20

Pyrabita1　　　　　　　　　　20

Caffeine　anhyd．　　　　　　　10

Chlorpheniramine
　maleate　　　　　　　　2

dl－Methylephedrine・且C1　3

Rydrocodeine　phos．　　　　　0・7

Quinine　sulf．　　　　　　　10

Glycerine　monoguaiacol
　ether　　　　　　　　　　15

Thiamine　nit．　　　　　　2

Riboflavine　phos．　　　　　1

Ascorbic　acid　　　　　　25

Lactose　　　　　　　　　　　　　　　80

Talc　　　　　　　　　　　10

Sucrose　　　　　　　　　　　　186．6

100，5　（100．2）

　6　（6　）
　0．71（　0．79）

2

Aminopyrine

Phenacetine

Caffeine　anhyd。

Chlorpheniramine

　maleate
Lactose

Talc

Sucrose

15mg
50

10

　2
40

　5
100

100．3　（97．7　）

　7　（7　）
　0．63（　1．11）

3

Quinine・HCl

Chlorpheniramine

　maleate

Ascorbic　acid

Calcium　pantothenate

Lactose

Sulpyrine　　　　　　　225　mg

Caffeine　anhyd．　　　　　　20

d1－Methylephedrine・HCI　15

　　　　　　　　　　　　30

2

10

10

67

101．0　（99．8　）

　7　（7　）
　0．80（　0．99）

（　）：manual　method

条件で行なわれるので，反応時間による影響は考慮し

なくてもよい。

　III・3共存物質の影響およびその除去操作

　この反応の呈色機構は詳細には不明であるが，酸化

反応にもとずくものといわれている，したがって還元

性のあるものは妨害をする．また類似構造をもつテォ

プロミンは同様に呈色するが，テオフィリンは呈色し

ない．近似した骨核をもつバルビツール酸系催眠剤は

呈色を妨害しない．尿素系催眠剤も妨害しない．通常

の配合量で定量に影響を与えるものにはスルピリン，

アスコルビソ酸，アセトアミノフェン，サリチルアミ

ド，アセチルサリチル酸，塩酸チアミンなどであっ

た．

　アセトアミノフェン，サリチルアミドは試料の調製

をH・2・2に準じ，アルカリとして1N水酸化ナト

リウム液を用いる．その他の成分についてはH・2・2

の方法で前処理をすれば，影響を除くことができる．

グァヤコールグリセリンエーテルが多量に配合されて

いるときは妨害するが，これを分離除去することがで

きないので，標準液に試料と同量を加えて行なった．

　　　　　　　　IV検　量　線

　カフェイン2～20μ9／mZの検液を調製し，以上の

諸条件で検量線を作成したところ，2～12μ9／mZの濃

度範囲で直線性を認めた，溶液相互間の分離は良好で

あった．

V　製剤の定量結果

　Table　1に示した処方3例を調製し，おのおのにつ

いて繰り返し定量し，さらにmanual　methodと比較

を行なったところ，満足な結果が得られた（Table　1）．

　　　　　　　　VI結　　　語

　オートアナライザーを用いてカフェインの定量を行

なったところ，従来のmanual　methodと比較して

も精度に満足すべき結果が得られた．

　おわりに，ご指導いただいた医薬品部長

博士に感謝します．
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鯉淵昌信・柳沢清利＊
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Masanobu　KoIBuGHエand　Kiyotoshi　YANAGIsAwA

　　Liquid　phases　used　in　gas－1iquid　chroma亡ography　w量th　hydrogen旦ame丘onization　detector　of

the　analysis　of　antipyretic　compounds　were　investigated．

　　Most　popular　liquids　for　this　analysis　are　SE－30，　SE－52　and　QF－1　which　are　all　silicon

compounds，　but　it　is　dif五cult　to　get　good　column　for　quantitative　analysis　to　take　place　tailing

because　of　their　weak　polarity　when　they　are　used　in　low　concentration．

　　In　this　paper，　diethyleglycol　succinate　polyester，　carbowax　20　M，　reoplex　400，　epon　resin　1001

and　versamide　900　which　have　been　applied　to　the　analysis　of　steroids　and　esters　of　aliphatic

acid　were　examined．　They　are　stable　at　least　2000C　and　are　selective　for　antipyretic　compounds

and　the　other　components　in　their　preparation　and　their　relative　retentioll　times　are　showed　in

Table　II．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　混合製剤中に配合されている解熱鎮痛剤の分析に

ガスクロマトグラフィーを応用する試みはすでに報

告1～4⊃されているが，使用されている液相はSE－30，

QF－1等いずれもシリコン系のものである．これらの

液相は極性が少いため使用する担体の吸着性が影響し

て，しばしばテーリングを生じやすく定量分析用に適

した充填剤を調製するのが非常にむずかしい．そこで

極性の強い液相を使うことにより担体の吸着性による

テーリングの影響が少くなり，比較的容易に充填剤を

作ることが出来るものと考えた．また鯉熱鎮痛剤の多

くは沸点が高いのでカラム温度を高くせねばならず高

温でも安定な液相が必要になってくるので200。前後

まで安定な液相の中から相互分離が可能である液相を

検討したところ，ポリエステル類およびポリマー等の

中に十分適用出来るものがあることが判明したので報

告する．

　今回使用した液相はDiethylen　glycol　succinate

polyester（DEGS），　Reoplex　400（R－400），　Carbowax

20M（C－20　M），　Epon　Resin　1001（E－1001），　Vers－

amide　900（V－900）と比較のためSE－52を用いた．

Table　1にこれらの液相の使用最高温度と極性を記

す．従来ポリエステル類の液相は脂肪酸のエステル類

の分離等に用いられており，C－20Mはアセチルサリ

チル酸メチルエステルの分析5～6｝に，E－1001はステ

ロイド7｝およびフェナセチン類8｝，V－900はステロイ

ドの分析で担体の吸着性を抑えるためのtailing　re・

＊エスエス製薬株式会社中央研究所

Table　1，　Thermal　stability　and　polarity　of

　　　liquid　phases　used　in　this　investigation

1iquid　phase

diethylenglycol　succinate
polyester

reOPlex　400

carbowax　20　M

epon　resin　1001

versamide　900

SE－52

max　temp．

225。

200。

250。

250。

350。

300。

polarity

strong

strong

strong

strong

strong

weak
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ducer9）として使用されている例はあるが広く解熱鎮

痛剤に対する報告はみあたらない．

装置，試薬および試料

　装置：　日立一Perkin－Elemer　F－6ガスクロマトグ

ラフ（水素炎イオン化検出器付）

　キャリヤーガス：窒素

　分離管：硬質ガラス製（内径2・5～2・6mm，外径

5．8～6．Omm，長さ1mま．たは2m）に充填剤を均

一につめたもの．

　液相＝DEGS：東京化成製品ガスクロマトグラフ

用．R－400，　E－1001，　SE752：西尾工業製品．　C－20　M：

日本クロマト工業製品．V－900：杉本工業製品．

　充明解：Gas　Chrom　P（60～80　mesh）およびChro－

mosorb　W（60～80　mesh）を塩酸で数十回洗源後水

洗し乾燥したものをジメチルジクロルシラン（5％ト

ルエン溶液）に1晩浸し，メタノールで洗い乾燥した

ものにおのおのの液相を下記の濃度（SE－52はトルエ

ン溶液，他はクロロホルム溶液）で蒸発法によりコー

ティングしたもの．

　1）1％DEGS（Gas　Chrom　P），2）1．2％C－20　M

（Chromosorb　W），3）1％R－400（Chromosorb　W）・

4）1％E－1001（Chromosorb　W），5）1。3％V－900

（Chromosorb　W）．6）10％SE－52（Gas　Chrom　P）．

　試薬：クロロホルム，エタノール（特級）トルエン

（1級品を常法により精製し金属ナトリウムで乾燥）．

ジメチルジクロルシラン（1級品を用時蒸留）．フェナ

ントレン（東京化成EP）．解熱鎮痛剤および抗ヒスタ

ミン剤：日本薬局方品または規格適品，グアヤコール

グリセリンエーテル：京都薬品工業品．

　試料：各解熱鎮痛剤および抗ヒスタミン剤鎮咳剤

の5～50mgをとり内部標準溶液5mZに溶かしたも

の．塩酸塩またはマレイソ酸塩は水酸化ナトリウム試

液でbaseにしクロロホルム抽出し試料とする．グリ

セリルグアヤコレートのdiacetateはピリジソ，無水

酢酸（2：1）中で60。C　20．分加温し冷後試料とする．

Table　2．　Relative　retention　time　for　antipyretic　compounds　and　other　drugs

Cornpound

　コ　　　　　　　　　antlpyrlne
　ロ　　　　　　　　　　　　　　コ

amlnopyrlne
isopropylantipyrine

acetanilide

phenacetin

acetylsalicylic　acid

sasapyrlne

salicylamide

ethoxybenzamide

bromvalerylurea

bromdiethylacetylurea

allylisopropylacetylurea

barbital

allobarbital

caffeille

ephedrine（as　base）

methylephedrine（as　base）

gUaiaCOI　glyCelate

chlorpheniramine（as　base）

diphenhydra血ine（as　base）

1．S。（phenanthrene）

DEGT

1：ll

l：艶

0．14｛

0．94

1：｝1

2．11

｛0．33

0．49

｛1：蟄

0．30

4．22

7．55

6．02

0．33

0，29

3．63

2．45

C－20M

3．04

2．92

3．04

0．76

3．61

1．64

1。24

2．62

1．76

0．21

0．13

0．18

4。93

4．39

0．17

3．48｛

2。45＊

1：霧

3．30

R－400

2．78

2．89

2．73

0．81

3，44

1．92

0．32

0．27

0．28

3．51

4．89

0，21

1．79

0。87

2．64

E－1001

3．66

3．72

3．79

0．51

2．24

0．32

0．41

0．82

　1．61

0．27

0．23

0．24

1．30

1．85

5．23

1．29｛

1．21＊

1：1：

2．20

V－900

3．54

3．54

4．15

0．85

3．49

5。30

SE－52

1．57

0．26

0．25

0．26

2．43

3．99

2．84

2．41

3．50

　　1．89

；：盤

1：ll

　　1．46　｛
　　3．29

1：璽

1

　　0。55

0．37

0．37

0．22｛

0．36

1：ll

l：鴛

0．25

0．38

2．86

0．56

5．82

＊diacetate
　Columns　and　conditions　are　same　in　Fig．2～6，　exc6pt　for：

　SE－52：　10％on　Gas　Chrom　P（60～80　mesh，　acid　and　silane　treated）at　165。1m，　N2：39　mηmin，
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　内部標準溶液：フェナントレソ0．3～0．49を100

mZのクロロホルムまたはエタノールに溶かしたも

の．

実験結果および考察

　各種液相を使用した時，配合を予想される成分の相

対保持時間をTable　2に，主な解熱鎮痛剤について

液相と相対保持時間をFig．1に示した．

6

　5霞
冨

β4
蓄

哲

　3．婁
葦

彪2

1

／
、9嚇
　　＼4～＿＿　　　　　　　ノ　嚇、r、
　　　　　ヘム　　　　　　　　　　　　　　、溢・

一一…一V・x　　，獣
　　　　　　　　　＼／　　＼＼＼
　　　　　　　　　　ム　　　　　　　　　　　　　　　
＼＼、　　　＿一＿．σ㍉　　　　　　　　　　　　険
　　　、9一一一　　　　　　　　　　、、

　　　　　　　　　　、9＿ 　　　ヘー一9_　　　　　　、

　、、
　　、一一一一雪 ｵ
　　　、

　1　　　2　　　　3　　　　4　　　　5　　　　6

　　　　　　　　　　　　　　　Column　no．

　　Fig，1．　Relative　retention　time

　　　　　　　and　liquid　phases．

（●一●　caffeine，▲一一一一▲phenacetin，

○一〇aminopyrine，　×一一xisopropyl－
antipyrine，●一一一●ethoxybenzamide，

△一△acetanilide）

＊Conditions　are　same　in　Fig。2～6．

Column　No．

　1：DEGS　1％on　Gas　Chrom　P
2：Carbowax　20M　1，2％on　Chromosorb　W

　3：Reoplex　4001％on　Chromosorb　W
4：Epon　resin　10011％on　Chromosorb　W

　5：Versamide　9001％on　Chromosorb　W

　6：SE－5210％on　Gas　Chrom　P

　Fig．1に示した相対保持時間で判明するごとく，

DEGS，　C－20　M，　R－400では主な解熱鎮痛剤の流出lr頁

序はほとんど同一であるが，C－20Mでのカフェイン

の流出が前二者より早いので処方によりカフェインが

非常に少い場合，感度を上げる必要があり，このため

フェナセチンのピークと重り不都合であるため，他の

液相を使うとよい．Fig・2～4はこれらの液相を使用

した時のクロマトグラムを記す．

　Fig．1およびFig．5で示すように，　E－1001はフ

ェナセチンの流出が早くなるが他の成分に対しては前

三者と変らない．

　V－900についてはFig．6に示すが，カフェインが

早く流出することと，従来SE－30とQF－1を組合ぜ’

て分離していたアミノピリンとイソプロピルアンチピ

リンの分離が出来る．しかしフェナセチンとイソプロ

ピルアンチピリンが重るため両者が配合されている処

方には使えない．

　　　　　O　　　　　　O　　　　　　IO　　　　　15
　　　　　　　　　　　　　　　　miロ．

Fig．2．　Gas　chromatogram　of　antipyretic

　　　　compounds

　　Column：1％DEGS　on　Gas　Chrom　P
　（60～80mesh，　acid　and　silane　treated）

　in　i．d．2．5mm×2mat　180。，　N2且ow40

　mZ／min，　Detector：HFID，　H2　now　50　mZ／

　min，　Sens．：102　x　3

　　Peak　No。：1）solvent，2）phenanthrene，

　（1．S．），3）ethoxybenzamide，4）aminopy・

　rine，　5）phenacetin，　6）caffeine，　7）iso圃

　propylantipyrine

　　　　　　　　　　　　10　　　　　15
　　　　　　　　　　　　　　　　min．
Fig，3．　Gas　chromatogram　of　antipyretic

　compounds
　　Condltions　are　same　in　Fig．2，　except

　for：

　　Column：1％Carbowax　20M　on　Chro－
mosorb　W（60酎80　mesh，　acid　and　silane

　treated）at　1800．
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　　　　0　　　　　　5　　　　　　10　　　　　工5
　　　　　　　　　　　　　　　miロ．
Fig．4．　Gas　chromatogram　of　antipyretic

　compounds
　　Conditions　are　same　in　Fig．2，　except
　for：

　　Column：1％Reoplex　4000n　Chromo－
　sorb　W（60～80　mesh，　acid　and　silane
　treated）at　1900．

1

2

3

5

4

6

　　　　　　0　　　　　　　　5　　　　　・’　　ユ0　　　　　　　15

　　　　　　　　　　　　　　　　min．
　Fig．5．　Gas　chrolnatogram　of　antipyretic

　　compounds
　　　Conditions　are　same　in　Fig．2，　except

　　for：

　　　Column：1％Epon　resin　10010n　Chro－
　　mosorb　W（acid　and　sllane　treated，60～
　　80mesh）at　200。．

　以上のごとく今回選定した液相は十分解熱鎮痛剤の

分離に使用出来ることが判明したので処方に応じて液

相を選択すればよく，更に極性が強いため担体の影響

を抑えることが出来たのでFig．2～6に示したように

ほとんどテーリングもなく対称的なピークが得られ

た．

　従来使用されているSE－52についても試みたが低

濃度ではテーリングが著しく10％のものを使用し，

1

4（5）

3

2

6

　　　　　0　　　　　5　　　　　10　　　　　15
　　　　　　　　　　　　　　　　mi【』

　Fig．6．　Gas　chromatogram　of　antipyretic

　　compounds
　　　Conditions　are　same　in　Fig．2，　except

　　for：

　　　Column＝1．3％Versamide　9000n　Gas
　　Chrom　P（60～80　mesh，　acid　and　silane
　　treated）at　1800．

比較のため相対保持時間を較せた．これらの液相の中

には最高使用温度が低いものもあるが，担体を酸およ

びシラン処理し極力吸着性を減らし液相濃度を少くし

て操作温度を下げて行なえば寿命も長くなる．しかし

ながら約半年使用するとわずかに保持時間が短くなる

が，バックグラウンドも高くないので分析に大きく影

響することはない，

　更にこれらの液相を混合することによって今までに

ない分離が得られると思うが，これについては検討中

である．

　おわりに御話導いただいた医薬品部部長　山本展由

博士および柴崎利雄室長に謝意を表します，
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インシュリンの薬化学的研究　（第32報）＊

CM一セルローズ・カラム・クロマトグラフィーにより精製したカツオ＊＊および

　　　　　マグロ＊＊・インシュリンの末端アミノ酸と化学構造について

長沢佳熊・西崎笹夫

　　　　　　Pゐαゲ伽αoθ撹盛。αZα％d（フんθ鵬哲。αZS伽醐θs　o物1πs麗Z伽．　XXXII

On艶γ伽伽αZ、4二巴。滋。②（諺sα％〔εσんθ伽馳αL　S加初施ゲθo∫Bo幅ホ。就εんα％d蜘％π野

　　　　弼3ん1πS彿Z伽sP卿がθ♂吻σ胚σ召ZZ％ZOSθCbZZ脇％σんゲ0鵠α加9僧㈱吻

Kakuma　NAGAsAwA　and　Sasao　NlsHlzAKI

　　1）Partially　purified　bonito且sh（16　u／mg）and　tunny　fish（12　u／mg）insulins　were　separated　into

three　main　fractions　by　CM・cellulose　column　chromatography（see　Fig．1，　Exp．1）．

　　2）　Su伍cient　insulin　acitivities　were　found　in　the　secnd　and　third　fractions，　tentatively　assigning

to　Kα，　K：β，　Tαand　Tβ（see　Exp．2）．

　　3）N・terminal　amino　acids　were　determined　by　dinitrophenylation，　and　C．termiHals，　by

hydrazinolysis　and　carboxypeptidase　A（see　Exp．3）．　Tlleir　insulin　activities　and　the　assumed

chemical　structures　were　summarized　in　Schelne　1．

　　4＞　These　insulins　had　given　one　spot　by　paper　chromatography　and　paper　electrophoresis，

and　Rf　vahles　were　rather　smaller　than　that　of　bovine　insulin．　Their　isoelectric．points　were

shown　a　little　higher　pHs．　It　could　be　explained　that　in　the　behavior　of　paper　electropholesis

after　performic　acid　oxydation，　A　chains　were　more　alkaline　than　that　of　bovine　one（Exp．4），

　　5）The　first　fractions　obtained　in　this　chromatography，　had　no　activities　and　they　were

heteroge夏eous　by　paper　chromatography　and　paper　electrophoresis．　The　N．terminal　amino　acids

were　simi11ar　to　that　of　Cryst．　TA，　but　serine　residue　found　in　C－terminals　would　be　suggested

signi丘cant　difference　from　Cryst。　TA（Exp．5）．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　著者らは第30報において，等電点沈でん法による

精製カツオおよびマグロ・インシュリンの末端アミノ

酸を定量的に分析した結果，それらはそれぞれ2種類

のインシュリンが存在することを推定した．

　イオン交換体を用いるカツオ・インシュリンの精製

については，佐竹ら2）のCM一セルローズ・ヵラムク

＊　第31報は衛生試報＝81，34（1963）．

　　本報は昭和36年12月，西崎が「カツオおよび
　マグロ類インシュリンの精製と末端アミノ酸に関す

　る研究」として提出した学位論文の一部分であり，

　昭和37年3月，1厚生科学研究報告“高分子化合物

　製剤の物理化学的および化学的試験法に関する研究

　（第2報）”，主任研究者：長沢佳熊］にも掲載した．

　また昭和37年9月15日，日本薬学会関東支部例
　会において講演発表した．本報の要旨は竹中祐典技
　官によって“Sur　1，insulin　des　poissons，　notam・

　ment　du　scombre　et　du　thon”：P僧。伽づ68　Pんαγ．

　伽αoθz6麗α％θs　17，421（1962）に紹介されてv・る．

　本報に用いたアミノ酸略号はIUPAC・IUBにょっ
　た，B勿。んθ糀．5，1445（1966）

＊＊@カツオ；　K碗s脇σo％物％s砂ασα％s；（K）

　　マグロ：　Tん暫π％秘8αZα伽％9α；（T）

ロマトグラフィーの報告がある．

　本心においては，カツオ・インシュリンについて佐

竹らの方法を準用し，さらにマグロ・インシュリンに

ついても，カツオの場合と同じ条件のCM一セルロー

ズ・カラム。クロマトグラフィーを行ない（実験1），

それぞれ不活性な第1区分およびそれに続く2個の活

性区分に分離し得た（実験2）．それぞれの活性区分を

仮りにα，βと称することにし，第30報1）で述べた

DNP一法によってN一末端アミノ酸を，第31報3｝で述

べたヒドラジン分解法およびカルボキシペプチダーゼ

Aを用いてC一末端アミノ酸を分析した（実験3）．ま

たそれらの炉紙クロマトグラフィー，炉紙電気泳動の

挙動および過ギ酸酸化物の性質を述べ（実験4），さら

に実験1によって得た不活性区分と，前報8～5）で述べ

た不活性たん白結晶Crystal　TAとの比較について

も論ずる（実験5）．

実験　の　部

実験1・　カツオおよびマグロ・インシュリンの
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CM一セルローズ・カラム・クロマトグラフィー

　1。1　実験試料：

　カツオ・インシュリン：　16u／mg

　マグロ・インシュリン：　12u／mg

　これらのインシュリン粉末は清水製薬株式会社から

提供された．

　1・2　カラムの調製：

　CM一セルローズ（0．68　meq／9，　Serva社製）209を

とり，0．5N一酢酸（PH　2．9）に浸して1夜放置する．

これを内径2．8cmのガラス・クロマト管に移したと

き，カラムの高さは約25cmであった．

　1・3　クロマト操作

　各回に試料400mgずつをとり，0．5N一酢酸に溶か

して1・2で記したカラムに吸着させ，溶離に際しては

0。5N一酢酸300mZに1．ON一ギ酸を滴下する系の傾

斜溶離を行なった．流出速度を10～15mZ／hrに規制

し，流出液の吸光度（275mμ）およびpHを測定し

た，それらのクロマトグラムをFig．1に示す．

pH　Optical　Absorbancy
3．

2．5

2．0

3。0

2．5

2．0

2．0

1．5

1．O

0，5

at　275　mμ

2，0

1．5

1．0

0．5

　　　　　　　　　　　　　　　　　　500（mの

Fig．1．　Gradient　elution　chromatograms

　of　bonito　fish　（upPer）　and　tunny　fish

　（10wer）insulins　through　CM－cellulose

　column
　　Solvent　system＝0．5N－acetic　acid　and

　1。ON－formic　acid

　一：Optical　absorbancy　at　275　mμ

　……：　pH　values

@　　．　　・　　■

@　「　　噛　　　覧

@　　　　　噛　　、

「篭

@鴨

100　　　　200 300 400 500

F量g．1に示した各斜線部分を集め，同じ条件で再

びクロマトグラフィーを行ない，それぞれの区分を凍

結乾燥した試料を実験2に供した．

　実験2・　生理単位の検定

　2・1　実験試料：

　実験1によって分離されたカツオおよびマグロ・イ

ンシュリンの各3区分

　2・2　生理単位の検定法

　それぞれの第2，第3区分について，日本薬局方イ

ンシュリン標準品を対照とする交代試験を行なった．

24時間絶食させた1群3匹の家兎を用い，注射直前

および注射後1時間30分置3時間，5時間後に採血

し，注射後3回の平均血糖値から注射直前の血糖値に

対する降下率を求め，その力価を算出した．なお，注

射用量はインシュリン標準品および各試料の想定単位

から換算して0．9u／（家兎体重2kg）ずっとした．

　2・3　実験結果

　カツオ第2区分は想定単位24u／mgに対して実測

単位24u／mgを，第3区分は想定単位20　u／m9に対

して実測単位16u／mgを得た。マグロ第2区分は想

定単位21u／mgに対して実測単位21　u／mgを，第3

区分は想定単位17u／mgに対して実測単位17μ／mg

を得た．個々の想定単位は各試料の予備試験から求め

たものである。

　カツオおよびマグロの第1区分については佐竹らの

報告および炉紙クロマトグラフィー（実鹸4・2）の結

果からインシュリン作用がきわめて小さいことが予想

されたので，1u／mgと想定し，実験2・2に従って血

糖量の変動をしらべた結果，カツオの場合は平均血糖

降下率23％を，マグロの場合のそれは12％を与えた

ので，通常この条件での血糖降下率は25～30％を示

すことからそれらの生理単位は1u／mg以下であろう

と推定された．なお，両者の第1区分は，グルカゴン

様作用を験すため注射後20分，40分の血糖値をも測

定したが，血糖上昇の現象は全く認められなかった．

　この結果，単離されたカツオ第2区分，第3区分を

れそそれ」脇，」矯，マグロ第2区分，第3区分をそれ

ぞれ％，7βと怠りに称することにし，末端アミノ

酸検定の試料とした．

　実験3．末端アミノ酸の定量

　3・1　　実験試料：

　瑞，Kβ，匹，　Tβおよび対照として用いたウシ・結

　晶インシュリン

　3・2N一末端アミノ酸分析

　第30報1）で述べたDNP一法を適用した．ただし，

塩酸加水分解は105。で行ない，その時間を10時間

および15時間とした．定量結果をTable　1に示
す．

　3・3C一末端アミノ酸分析

　3・3・1　ヒドラジン分解法

　第31報3）で述べた方法を適用した．実験結果を

Table　2に示す．

　3・3・2　カルボキシペプチダーゼAによる方法6）

　各試料約3mgを正確にはかり，水2．OmZを加

え，さらに適当量の0・01N一水酸化ナトリウム液を加
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Table　1．　N－terminal　amino　acid　residues＊（mol／mol）of　bovine，

　　　　Kα，Kβ，　Tαand　Tβ，　determined　by　dinitrophenylation

Species　of　insulin

Bovine

Bonito　fish

Tunny　fish

Kα

Kβ

Tα

Tβ

DNP－amino　acids　extracted　from　the　paperchromatograms

DNP・11e

0．88
（0．92）

　＊＊

　＊＊

0．95
（0．92）

　＊＊

　＊＊

DNP・Phe

0．91
（1．02）

DNP－Va1

　＊＊

　＊＊

0．82
（0．91）

DNP－Ala

　＊＊

　＊＊

0．98
（0．95）

DNP・Gly

0．90
（1．05）

0。95
（0．98）

1．04
（1．02）

0，91
（0．95）

0．90
（0。99）

＊Molecular　weights　of　Kα，　Kβ，　Tαand　Tβwere　assumed　to　be　6000，　and　these　values

wers　corrected　by　the　recovery　coe伍cient　shown　in　the　following：　DNP－Ile　O．63

．（0．与7），DNP－Phe　O．67（0．62），　DNP・Val　O．65（0．60），　DNP－Ala　O．59（0．53），　DNP－Gly　O．22

（0．14）．

Acid　hydrolysis　was　carried　out　at　105。，　in　sealed　glass　tubes　with　5．7　N－HCl，10　hr．

The　values　in　the　parenthesis　shows　the　results　of　hydrolysis　for　15hr．

＊＊Very　faints　spots　were　observed．

Table　2．　C－terminal　amino　acid　residues＊（mol／mol）of　bovine，　Kα，　K昌，　Tα

　　　　and　Tβ，　determined　by　hydrazinolysis　for　6　hr

Species　of　insulin

Borine

Bonito　ffsh

Tunny　fish

Kα

Kβ

Tα

Tβ

DNP－amino　acids　extracted　from　the　paperchromatograms

di・DNP－Lys

＊＊

0．85

＊＊

0，72

di－DNP・Orn

0．89

＊＊

0．79

＊＊

DNP－Ala

1．06

＊

DNP・Gly

＊＊

＊＊

＊＊

＊＊

＊＊

DNP－Ser

＊＊

＊＊

＊＊

＊＊

＊＊

DNP・Asp

＊＊

＊＊

＊＊

＊＊

＊Molecular　weight　of　Kα，　Kβ，　Tαand　Tβwere　assumed　to　be　6000，　and　these　values

　were　corrected　by　the　recovery　coef五cients　shown　in　the　following：di－DNP・Lys　O．25，

　di・DNP－Orn　O．22，　DNP・Ala　O．27

＊＊Very　faint　spots　were　observed．

えてpH　8、に調節する．これにカルボキシペプチダー

・ビA懸濁液（10mg／mZ）を0．025　mZずつ加えたの

ち，室温（20。）に放置して，1時間，5時間および24

時間経過ごとに0．5mZずつをとり，それぞれの溶液

中に存在する遊離アミノ酸にDNP法を適用した結

果，それらの試料液中からDNP－Asnのみを認め

た．その定量結果をFig．2に示す．

　実験4・炉紙クロマトグラフィー，両紙電気妄動，

過ギ酸酸化物の比較

　4・1　実験試料：3・1と同じ

　4・2　游紙ク．ロマ．トグラフィー

　東洋炉紙No．51　Aを用い，ブタノール：酢酸1水

（3：1：4）を展開溶媒として一紙クロマトグラフィー

を行ない，BCG溶液で発色した結果，ウシ・結晶イン

シュリンのRf値は0．55を示し，他方邸，飾，匹

およびTβはいずれもRf値0．45を示し，各試料は

それぞれ1個のスポットのみを認めた，

　4・3　炉紙曜気泳動

　東洋炉紙No。51Aを用い，20％ギ酸（pH　L3）を

泳動溶媒とし，7・5Vlcmの定電圧で5時間泳動を行

ない，BCG溶液で発色した結果，各試料の泳動距離

は，ウシ・結晶インシュリンの場合5．Ocm負極へ，
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O‘mQle〕

0，04

0，03

0，02

0．〔｝】

ilを

翻一rx

r’

　　15　　　　24（hr艦）
Fig．2．　Released　asparagine　from島，玲，

　　　％and％after　carboxypeptidase　A

　　digestiGn

　　一×一：from　O，80　mg　of瑞

　　…×…lfromO．88mgof、降
　　一．＿：from　O．81　mg　of％

　　………：from　O．80　mg　of乃

他方K。，Kβ，処およびTβはいずれも約6．5cm負

極へ移動し，各試料はそれぞれ1個のスポットと認め

られた．

　4・4過ギ酸酸化物の浜紙電気泳動

　過ギ三酸化の方法は前回7）に述べたものによった。

それらの過ギ酸酸化物を4・3と同じ方法で源紙電気泳

動を行なった結果，瓦，媒のisoleucy1鎖はウシ・

結晶インシュリンのphenylalanyl鎖と同じく2．5cm

負極に移動したが，Kπ，　Kβ，島およびTβのglycyl

鎖はいずれも1．Ocm陽極に向って移動し，これはウ

シ・結晶インシュリンの91ycy1鎖が‘2．Ocm陽極に

移動するのと比較し，明らかに小さい．

　実験5・　不活性区分の末端アミノ酸，游紙クロマ

トグラフィーおよび游紙電気泳動

　5・1実験試料

　実験1で得たカツオおよびマグロ・インシュリンの

不活性区分

　5・2N一末端アミノ酸

　3・2の方法を適用して予試験的にN一末端アミノ酸

分析を行なった結果，カツオの場合のN一末端アミノ

酸はGly，　Ala，　Ileのほかに少量のSer，　Aspを，マ

グロの場合のそれはGly，　Val，　Ileのほかに少量の

Ser，　Aspを検出した．ただし，カツオの場合のGly，

Ala，11e，マグロの場合のGly，　Val，　Ileの定量値は

いずれも活性区分のそれに比して1／2以下であった，

　5・3C一末端アミノ酸

　3・3・1に述べたヒドラジン分解法を適用した結果，

カツオ，マグロの場合，ともにdi－DNP－Orn，　d董一

DNP－Lys，　DNP－Gly，　DNP－SerおよびDNP－Asp

のスポットを認めた．以上のスポットの定量値は，活

性区分のそれに比してはるかに小さい値を示したが，

意外にもDNP－Serのスポットが他のDNP一アミノ酸

のスポットよりも強かった．

　5・4　炉紙クロマトグラフィー

　4・2の方法を適用するとき，いずれもRfO・05に

スポットを認めるほか，RfO．45にも微にスポットを

認めた．

　5・5　炉紙電気泳動

　4・3の方法を適用するとき，いずれも8・5cm負極

側に移動するスポットおよびさらに12～14cm負極

側に移動する微量のスポヅトを検出した．

考察とむすび

　以上の実験を通じて次のことを結論する．

　1）カツオ・インシュリン（16u／mg），　マグロ・

インシュリン（12u／mg）をCM一セルローズ・カラム・

クロマトグラフィーに適用することによって，それぞ

れ不活性区分ならびに第30報で推定した2種のイン

シュリンに分離し得た（実験1），それぞれの活性区分

をK。，Kβ，媒およびTβとかりに称することにし，

それらの生理単位として，24u／mg，16　u／mg，21　u／

mgおよび17　u／mgを得た（実験2）．

　H）凡，鞠，玲および乃についてN一末端アミ

ノ酸，C一末端アミノ酸を分析した結果から，それぞれ

対応する末端アミノ酸の組合わせを考え，もっとも妥

当と思われる構造式をScheme　1に示す．

Scheme　1．　Assumed　chemical　structures

　　　　　of　Kα，　Kβ，　Tαand　Tβ

Speciece

　of
insulin

Kα

Kβ

Tα

Tβ

Activity
ulmg

24

16

21

17

N－terminal C．termina1

Gly　i－l

Ile

　　　I－lGly

Ala
　　　　　IGIy

Ile

　　　」一lGly

Va1

　ASn／

　　　Arg

　Asn／

　　　Lys

　Asn／

　　　Arg

　ASn／

　　　Lys

　Scheme　1における」覧，1ζβは佐竹らの報告した

カツオ・インシュリン1，皿に対応するものと考え

る，ただし，佐竹らは塩のN一末端アミノ酸をLeu

と推定しているが，著者らは第30報で述べた微生物

学的検定法の結果から11eとする．また佐竹らはその

C一末端アミノ酸のArgを検出していないが，著者ら

はヒドラジン分解法によってdi－DNP－Ornを検出し
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ているので3）ArgがC一末端であることは確実と考え

る．

　なお，C一末端アミノ酸として存在するAsnはカル

ボキシペプチダーゼAによる定量値が理論値よりも

かなり小さい値を示したが（実験3・3・2），Asn以外

の遊離アミノ酸を検出し得なかったこと，および著者

らが第29報で述べたヒドラジン分解法によってAsn

の可能性を論じたことからもAsnがC一末端に存在

することを認めることにした．同時にこれは他のC一

末端アミノ酸がArgまたはLysであることを示唆

しているものと考える．

　皿）孟，錦，霊および乃とウシ・結晶インシュ

リンとの物理化学的性質の差異として，炉紙クロマト

グラフィーのRf値はウシの場合のそれより明らかに

小さい（実験4・2）。また炉紙電気泳動の結果から，こ

れらのインシュリンの等電点は，いずれもウシのそれ

より塩基性側に存在する（実験4・3）．さらに過ギ酸酸

化物についての炉紙電気泳動の結果から，それぞれの

インシュリンのglycyl鎖がインシュリン分子の等電

点が塩基性側に片寄る原因をなすと考える（実験

4・4）．なおこれは佐竹らがカツオ。インシュリンにつ

いて述べた報告とよく一致する．

　IV）実験1において得た第1区分は血糖に関しては

下降または上昇作用を示さない（実験2・2）．さらに炉

紙クロマトグラフィー，炉紙電気泳動の結果，少くと

も2成分以上の混合物であり，とくに後脳の結果から

α，βインシュリンよりもさらに塩基性の強いたん白

質であることが推定された．末端アミノ酸分析の結果

では，著者らが以前にマグロ・インシュリンから単離

した無効の結晶性たん白質（Cryst．　TA）に相当する

ものとよく似るが，C一末端アミノ酸として比較的強

いSerスポットを得る点がCryst．　TAと異る（実

験5）．

　本研究の一部は昭和36年1月一6月，大阪大学蛋

白質研究所で行なったものである．その間，種々の有

益な御助言を戴いた鈴木友二所長，ならびに成田耕造

教授に謹謝の意を表する．また著者らの得たたん白質

区分の生理検定は佐藤浩，白井浄二両技官の御協力を

頂いた．

　なお，本研究の一部は厚生省科学研究費によった．

さらに試料を提供して頂いた清水製薬株式会社に併せ

て謝意を表する．
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ウサギによるグルカゴン定量法

佐 藤 浩

：rんθGZ％oασo％、B衷）αssα雪。召吻Eαb臨s

且iroshi　SAT6

　　The　Inethod　of　the　glucagon　bioassay　depending　mostly　on　the　U．　S．　Pharmacopeia　XVII　but

using　rabbits　inste3d　of　cats　was　described．

　　The　confidence　interva1（L）calcurated　from　this　assay　was　almost　within　the　limits（く0・1938），

therefore　this　method　is　applicable　to　the　glucagon　bioassay．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　公定書記載のグルカゴン定量法としては，米国薬局

方XVII法がある．今回，ウサギを用いて同法に若干．

の改変を加えた結果，定量可能であることがわかっ

た．U．　S．　P．法との主な差異は，実験動物としてネコ

の代りにウサギを使用した点と，血糖測定を日局VII

法によった点とである．
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材料と方法

　検体：　リリー社「注射用グルカゴン」9BU8　F

　標準品：　〃　　「　　　〃　　　」9KH　69　A

　希釈液＝100mZ中に1．6mZのグルセリンと，0，2

9のフェノールを含む水溶液で，PHを2。6±0．1に

調節した液である．

　希釈：前記希釈液を用い，あらかじめ100μ9／m石

濃度にグルカゴンを溶かし，実験当日，さらに水を加

えて1μg／謡濃度にうすめる．

　用量：標準液，検液共に，高用量0・4μg／kg，低

用量0・2μ9／kg，または高用量0．4μ9／kg，低用量

0・1μ9／kgとした．

　動物：健康な雄ウサギから無作為に選んだ8匹を

用いて試験した．試験前16時間絶食（水は与える）

させ，ぶどう糖溶液（1in　4）10　mZを腹腔内注射した．

薬液注射および血液採取はウサギの耳周縁の静脈から

行なった．

　操作：グルカゴン標準液0．1μg／kgを全ウサギに

予備注射する．60分後に第1回の注射を行ない，以後

90分間隔で3回注射する．各ウサギに注射する用量，

種類などの配分はTable　1に示した計画表に従がっ

て行なう。採血は，予備注射を除いた各回について，

注射直前と，注射後8分および16分に行なう．従っ

て，1匹のウサギについて合計12個の血液サンプル

が得られる．各血液サンプルの血糖値を測定する．注

射後8分と16分とに得られた血糖値のうち，高い方

の値から注射直前の血糖値を減じた値を，反応値（勿

Table　1．　Arrangement　of　doses　in　two

　　　latin　SqUareS

とし，各ウサギの各用量について算出する，以下U．S．

P・記載の計算法に従って，力価およびL値（0・1838

以下）を求める．

試験成績

　2匹あるいは4匹のウサギによる予試験から，ウサ

ギでは無麻酔の方が麻酔の程度の差による反応のばら

つきが少ないこと，グルカゴン用量も0・1～0・4μ9／kg

の範囲でよいことを確かめたのち，本試験に移った．

その成績はTable　2のとおりである，

　実験例として実験3をTable　8に示す．

Table　3．　Calculation　of　Exp．　No．3shown

　　　　in　Table　2

A：　Dose　regimen　and　the　responses（y）

　　Rabbit
　　　No．
Inlection

1st DGse
（y）

2nd　Dose

　　　（y）

3rd　Dose
　　　（y）

4th　Dose
　　　（y）

SH　SL　UL　Uヨ　SH　SL　UH　UL
48　　　7　　　16　　25　　49　　　13　　31　　11

UL　UH　SH　SL　UH　UL　S正I　SL
23　　26　　25　　　6　　　28　　19　　19　　7

S』　SH　UH　UL　SL　SH　UL　UH
32　　　20　　　29　　　11　　20　　　36　　　7　　　25

UH　UL　SL　SH　UL　UH　SL　SH
48　　　9　　　11　　18　　　16　　27　　　8　　　20

Dose　regimen　for　two　4×41atin　squares

B：　Total　of　the　eight　responses（y）in　each　dQse

　Rabbit＼＼N・．1

D・se＼

Dose
No．

1

2

3

4

SL

SH

UL
UH

2　　3　　4　　5　　6　　7　　8

327116201387
48　　20　　25　　18　　49　　36　　19　　20

23916111619711
48　　26　　29　　25　　28　　27　　31　　25

Tota1

104

235

112

239

SH　SL　UL
UL　UH　SH

SL　SH　UE
U且　UL　Sh

UE　SH　SL　UH
UL　UH　UL　SB
UL　SL　SH　UL
SH　UL　UH　SL

UL
SL

UH
SH

既＝（112十239－104－235）＝12

7b＝（239－112十235－104）＝258

1レf＝0．602×12／258＝0．0280

Potency（％）＝100×Antilog　1胚＝106．7％

S2＝21．069，σ＝1．046，エン＝0．1296

Table　2．　Some　examples　of　experiment　for　glucagon　bioassay

Expt．
No．

2

3

5

Date

Dec。　1．1966

Dec．　6．1966

Dec．13．1966

Dose
ratio

2：1

4：1

4：1

H・Dose：L・Dose
　（per　kg　b．w．）

0．4μg：0．2μg

O．4μg：0．1μg

O．6μg：0．15μg

Potency
　（％）

109．9

106，7

109．1

Confidence
interval（L）

0．265

0．129

0．182
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ま　と　め

　実験動物にネコを用いることは，入手難，入手以前

の環境不明（食餌，野性化および病気など〉，取扱上の

不便さ（ケージ，飼料など），麻酔を必要とすること，

薬液注射，採血に股静脈部切開を必要とするなどの諸

点から容易ではない．グルカゴンに対してはネコが最

も感受性が高いといわれているが，前記の悪条件を考

慮するとき，必ずしもネコが最適とは思えない．むし

ろ特改変法のようにウサギを用いれば，非麻酔下で行

なうことができ，操作は容易であり，，多数の動物から

個体差の小さいものを選ぶことができ，また血糖値に

ついて多くの観察がなされているので安定した値が得

られると思う．ただし，両法の感度および精度に関す

る詳細な比較については未確認である．

　最後に，指導された生物化学部長長沢佳熊博；ヒに感

謝する．

原子吸光分析法の応用に関する研究　（第1報）

原子吸光分析法を応用したポリビニルピロリドンの重金属試験法の検討

吉村

伊阪

柴田

淳・坪田悦子・岡田敏史

博・伊賀宗一郎・野口　衛

正・伊木信子＊・河内敬朝

S施吻0π腕θ．4PP倣，伽）π0ノ』．古0り痂．4b80四則πSpθ0加OS卿Ψ．　I

Ap翅0α痂％of・4古0漉θ1生bsO僧P劾％Spθ0砕OSOO四孟0施θノ4％α吻86S

　　　　　げ地α四1臨αZS脇．P吻”唇πμ矧搾。醐0πθ

Kiyoshi　YosHIMuRA，　Etsuko　TsuBoTA，　Satoshi　OKADA，　Hiroshi　IsAKA，

　　　　SδichirδIGA，　Mamoru　NOGucHI，　Tadashi　SHIBATA，

　　　　　　　　Nobuko　IKI　and　Yoshitomo　KOcHI

　　Polyvinylpyrrolidolle（P．　V．　P．）has　been　widely　used　as　an　excipient　for　pharmaceutical　prepara．

tions，　plasma　expander　and　the　others．

　　To　obtain　the　contents　of　a　few　components　of　heavy　metals　in　the　substance，　atomic　absorp．

tion　spectroscopy　was　apPlied．

　　After　several　recovery　experiments　to　find　the　best　condition　of　ashing　samples，　the　amounts

of　iron，　copper　and　lead　in　four　kinds　of　commercial　P．V．　P．　were　determined　under　the　condition．

　　The　results　are　shown　in　Table　6．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　ポリビニルピロリドソ（P．V．　P．）は製剤用添加剤，

血漿増量剤などとして広く用いられており，1965年フ

ランス薬局方にはじめて製剤用として収載された，し

かしその重金属試験法は比色法によるものであり金属

の種類および量を明らかにするものではない．

　原子吸光分析法は1955年WalshPによって確立

されて以来，医学，農学，工業方面に広く応用され2）

多くの研究がなされているが，医薬品中の金属の定量

を目的とした研究はあまりみられない3》，

　著者らは磁製ルツボを用いる乾式酸化法によりP．

V．P．の重金属試験法の検討を行ない，各種市販品中

の鉄，銅，鉛の含量を原子吸光法を用いて測定したの

で報告する．

＊西部衛生材料協同組合

実験材料および方法

　1・試薬および試料

　硫酸第一鉄アンモニウム，硫酸銅，硝酸鉛はいずれ

も試薬特級を用いJ．P．　VII一般試験法記載の方法を

準用して鉄，銅，鉛各金属の標準原液を作製した．硫

酸，硝酸，塩酸はすべて試薬特級を蒸留して使用し

た．P．　V．　P．は市販のK－30，　K－90，　LK－30，　LK－90

を用いた．

　II．　ル　ツ　ボ

　JIS規格B型の径約6cmの磁製ルツボを王水，

蒸留水で洗労し，風乾したものを用いた．

　111・炭化および灰化装置

　試料の炭化はガス用10ケ組並列式加熱台上でマッ
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フルを用い，また灰化はToyo　NB－4型電気炉を用

いて行なった，

　IV．抽出および検液の調製

　灰分中の金属を抽出するための酸について予備実験

を行なったところ塩酸・硝酸混液（3：ユ）が最適であ

ることを確認したので，灰分に混液1mZを加えて蒸

発乾固を5回くり返し，ついで1％塩酸5認を加

えて溶解し検液とした．

　V．装置および測定条件

　Jarre11－Ash　AA－1型原子吸光／炎光共用分光分析

装置

　Source　　：Westing　House社製　Hollow
　　　　　　　　　Cathode　Lamp　3種（鉄，銅，鉛）

　Wave　Length：Fe　2483且，　Cu　3247A，　Pb2833A

　Current　　：Fe　25　mA，　Cu　5　mA，　Pb　15mA

　Slits　　　　：　100，100　mμ

　Fue1　　　　：H20．6kg／cm2

　0xidant　　　：　Air　1。Okg／cm2

　VI．実　験

　P．V．　P．の重金属試験を乾式酸化法によって行なう

にあたり最適な試料処理法を定めるため，炭化条件，

灰化条件，灰化補助剤，ルツボの新旧，有機物の有無

が金属回収率におよぼす影響について検討した．

　各実験における試料処理条件をTable　1に示す．

　　　　　　　　　実験結果

　1。検量線
　鉄標準原液を1％塩酸で，銅，鉛標準原液は蒸留

水で希釈しそれぞれ

　　　　　　Fe　1，5，10μ9／mZ

　　　　　　Cu　O．1，0，5，1，2μg／mZ

　　　　　　Pb　1，2，5，10μ9／mZ

の溶液を作り各金属の検量線を作成した．

　以下の実験における試料溶液中の各金属の含量はそ

の検量線より算出した．

　0。20

8
爵

二

塁

　0．10

5．0 10．0μg／m乙

Fig．1－1。　Calibration　curve　of　iron

Table　1．　Ashing　conditions　of　recovery　experiments

　　　　Experiments

Conditions

Charring　time（hr．）

Ashing　condition

　Temperature（o）

　Time（hr．）

Ashing　aids

Added　amount
ofP．V．P．（9）

Added　amount
of　metalS（μ9）

．Iron

　Copper

　Lead

Crucibles

Experimental　data

1

30r　6

450

　5

H2SO4

0，1（K－30）

10

2

10

New

Table　2

2

（1）

3

45Qor600

　　5

H2SO4

0，1（K－30）

10

2

10

New

Table　3

（2）

3

　　600

1，2，30r　5

H2SO4

0，1（K－30）

10

2

10

New

3

6

450

5

H2SO4，　H2SO4
　and　HNO3

0，1（K－30）

10

2

10

New

Table　4

4

10

45Q

15

H2Sq

30（K－90）

50

10

5

New，　Used

Table　5
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8
§0．15

出

田

　0．10

0．05

Fig．1－2．

ゆ

呂0・10

囲

誤

名

0．05

ト

　　　1．0　　　　　　2．oμg／m‘

Calibration　curve　of　coPPer

Fig．1－3．

5．0　　　　　　　　10．oμg／皿‘

CalibratiQn　curve　of　Iead

　II．回収実験

　1．炭化条件

　試料の炭化は緩和な条件でゆっくりと行なう方が各

金属ともよい回収率が得られた．

　　　　　　　　Table　2．　Effect　of　charring　conditions　on　the　recovery　of　metals

　結果をTable　2に示す．

　回収された各金属の量（μg）は同一実験で得られた

最低値と最高値で示す．2，3の実験についても同様

である．

　2・灰化条件

　灰化温度および灰化時間の二点につき，これらが金

属回収率におよぼす影響を検討した．

　（1）　灰化温度

　灰化温度450。と600。の比較実験を行なったが，

450σで各金属ともよい回収率を示し，600。では銅，

鉛の回収率は著しく減少した．鉄では温度による差異

は顕著でなく，高温で多少のばらつきを認めた．

　結果をTable　3に示す．

　（2）　灰化時間

　灰化温度を600。とし，灰化時間を1，2，3，5hr・

の4段階に分けて検討した．

　P．V．　P．無添加の鉄および鉛では灰化時間が長くな

るにつれ回収率の減少する傾向を認めた．P．　V，　P．を．

添加した鉄の回収率は灰化時間による差がなく全体に

高値を示した．

　また銅の回収率は灰化時間1時間のものでも非常に

低く，6000の灰化温度は時間と無関係に不適当であ

ることを認めた，Table　1．2一（2）参照，

　3・　灰化補助剤

　灰化補助剤として硫酸のみおよび硫酸硝酸半弁の比

較検討を行なったところ有意な差は認められず，硫酸

Amount　of　PVP（9）

Charring
　time

3hr．＊

6hr．＊

Amount　of　metals　recovered（μg） ●

Fe

0

3．6←》9，3

7．6←》8．6

1

11．0←》12．4

13．3←》14．3

Cu

0 1

0，5⇔1，3

0．9←ラ1．6

0．5←》1．5

1．8←》2，0

Pb

0

6．2⇔8．1

9．0←》9．4

1

2，1⇔8．4

9．3⇔9．5

　Amount　of　metals　added：　Fe　and　Pb　10μg，　Cu　2μg

＊3hr．，　medium　flame；6hr．，　little且ame．

　　　　　　Table　3．　Effect　of　ashing　temperature　on　the　recovery　of　lnetals

Amount　of　PVP（9）

Ashing

Temp．

450。

600。

Amount　of　metals　recovered（μg）

Fe

0

3．6《→9，3

1．3〈→9．9

1

11．0く→12．4

12．4←＞21．4

Cu

0

0．5←》1．3

0く→0．3

1

0．5《→1。5

0＜→0．2

Pb

0

6．2〈→8，1

0．5ぐ→3．8

1

2。1《→8，4

0《→0．7

Amount　of　metals　added：　Fe　and　Pb　10μg，　Cu　2μg
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Table　4．　Efピect　of　ashing　aids　on　the　recovery　of　metals

　　　Amount　of　PVP
　　　　　　added　（g）
Ashlng　aids

H2SO4

H2SO4　and　HNO3

Amount　of　metals　recovered（μg）

Fe

0

6．2く→9．4

8．2←＞17．7

1

14．4そ→16．9

13．3＜→14．1

Cu

0

0．5く→0．9

0．7《→1．1

1

1．7

1．8〈→1．9

Pb

0

8．5く→8．8

8．4く→9．9

1

10。2受→10．4

7．9《→9．7

Amount　of　metals　added：Fe　and　Pb　10μg，　Cu　2μg

のみで試料の灰化は充分であることを確認した。

結果をTable　4に示す．

　4．新しいルツボとふるいルツボ

　磁製ルツボの新旧が金属回収率におよぼす影響を検

討した結果，鉄，銅，鉛ともにふるいルツボ（used

crucible）の方が新しいルツボにくらべ高い回収率が

Table　5。　Comparison　between　new　and　used

　　　　crucibles　on　the　recovery　of　metals

Metal
added

Metal
not
added

　Used
crucibles

　New
crucibles

　Used
crucibles

Amout　of　metals（μ9）

Fe

46．3±6．1

33。7±7．9

16．2±2．5

Cu

15．5±2．2

9．4±4．9

5．3±1．6

Pb

7．5±0．7

2．0±0．7

得られた．

　結果をTable　5に示す．

　各数値は得られた実験値の平均値と標準偏差を示

す，

　ふるいルツボで得られた値から各金属の回収率を計

算すると鉄60％，銅，鉛各100％となる．

　III・　市販各種P・V・P・中の金属含量

　回収実験で得た最適条件にて試料処理を行ない市販

各種P．V．　P．中の金属含：量を測定した．各P．　V．　P．

中の鉄，銅，鉛含量はいずれも低値を示し，特に鉛含

量は低くもっとも高いもので0．33μg／1gP．V．P．で

あった．

　結果をTable　6に示す．かっこ内の数値はTable

5に示した回収実験の結果より求めた鉄の回収率60％

を用いて補正した値である．

2．7±1．5

Each　crucible　contained　30　g　of　P．　V．　P．

Amont　of　metals　added：Fe　50μg，　Cu　10μg，　Pb

　　　　　　　　　　　　5μ9

　Table　6．　Determination　of　metals　in

　　　　　　commercial　P．　V．　P．

Amount　of　metals（μg／1　g　P．　V．　P．）

考

Commer．
　cials Fe Cu Pb

察

K－30

K－90

LK－30

LK－90

1．5±0．3
（2．4　±0。5）＊

3．8±0。8
（5．4　±：0．8）＊

0。24±0．08
（0．40±0．13）＊

0．40±0．06
（0，66±0．10）＊

0．12±0．07

0．83±0．15

0．17±0。04

0．08±0．02

0．033±0。015

0．330±0．023

0，024±0．017

0．060±0．040

＊This　value　is　corrected　by　the　results　of

　recovery　experiments　shown　in　Table　5．

　重金属試験における試料の前処理法としては乾式酸

化法が広く用いられているが4），この方法によると試

料の処理条件により金属回収率は大きな影響を受ける

ことが報告されている5・6｝．

　著者らは原子吸光分析法を応用してP．V．　P．の重

金属試験法を検討するにあたり，種々の回収実験を行

なって試料の最適処理条件を追求した．

　炭化条件について

　Table　2に示すように激しく炭化することにより

銅，鉛の回収率が明らかに減少している．これは灰化

補助剤として加えた硫酸の激しい蒸発に伴い，硫酸蒸

気に包まれて揮散したものと考える．

　灰化条件について

　各金属について鉄は450～500。，銅は450。以下，

鉛は500。以下で灰化すれば損失は生じないと報告さ

れている8．著者らの実験においても銅，鉛は灰化温

度450。でよく回収されているが，600。では40％以

下の回収率を示すに過ぎない．また鉄では温度による
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明らかな差異を認めていない（Table　3）．

　Gorsuch5・6）は磁製およびシリカルツボにおける銅

の損失の機構について検討し，その損失は吸着（reten・

tion）のみによって起り，油点（voratilization）によ

る損失はないと報告していることから，600。における

銅の回収率が著しく低かったのは添加した銅の多くが

ルツボ壁に吸着され，塩酸・硝酸混液によっても抽出

されなかったためと考える．またTompsett7）は銅の

損失の機構について，シリカと銅の直接反応により硅

酸塩が形成される以外に，有機物が存在する場合炭素

により酸化銅が還元されて金属銅となり，それがシリ

カ中へ拡散（di任usion）することによ．り失われると報

告しているが，著者らの実験においては有機物添加の

影響は認められなかった．

　鉛の損失ははじめ心血によるものと考えられていた

が，Piper8）は容器への吸着が起るものと考え，つい

でGorsuch6，9｝はアイソトープを用いて鉛の吸着を確

認した．著者らの実験では，試料中に塩素は存在しな

いので塩化物の形で揮散したとは考えられない，した

がって600。におけ・る鉛の著しい損失は容器への吸着

によるものと考える．またP．V．P．無添加の場合，

添加したものにくらべて高い回収率が得られている

が，これは銅について考えられたような炭素による酸

化物の還元，さらに金属鉛のシリカ中への拡散による

損失がなかったためと考える．

　著老らの実験では鉄の回収率の温度による差は明ら

かでないが，高温度で多少のばらつきを認めた．鉄は

600。以上でガラス状リソ酸塩（glassy　phosphate）あ

るいは不溶性硅酸塩を形成する10）が，著者らの実験で

温度による差異が明らかでなかったのはこのような塩

の形成による損失が生じなかったためと考えられる．

　またP．V。　P．を添加した場合の鉄の回収率は100％

を越え．ており，ルツボ壁から鉄が溶出したのではない

かと考えられるが，空試験では鉄を検出できなかっ

た．これに関して0’Connorら11）は磁製ルツボ中に

は鉄が含有されており灰分を汚染する危険があると報

告していることから，この問題についてはさらに検討

を続ける必要があると考える．

　新しいルツボとふるいルツボについて

　Comrie12）は銅について，　Gorsuch6｝は鉛について

新旧シリカルツボでの回収率の比較検討を行ない新ル

ツボで良好な結果を得たと報告しているが，仏恩ルツ

ボを用いた著老らの実験ではふるいルツボで高い回収

率が得られた（Table　5）．

　二つの実験ではルツボの種類が異なるので直接比較

することはできないが，この点については今後さらに

検討を要するものと考える．

結 語

　回収実験の結果よりP．V．　P．の重金属試験を行な

うための最適試料処理条件は

1．できるだけ緩和な条件でゆっくりと試料の炭化を

　行なう．

2．灰化温度は450。前後とし必要以上に長く続けな

　い．

3．灰化補助剤としては硫酸を用いる．

4．灰分中の金属の抽出は塩酸・硝酸混液を用いて行

　なう．

　市販P．V．　P．4種を対象として上記のような方法

で試料処理を行なった重金属試験の結果，鉄，銅，鉛

の各金属含量はいずれも低値を示し，なかでも医薬品

中の重金属として重視される鉛の含量は著しく少ない

ことが明らかになった．

　：本研究にあたり御協力いただいた日本ジャー．レル・

アッシュ株式会社および大阪府立公衆衛生研究所の御

好意に感謝いたします．
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加熱重合方法と義歯床用レジンの性質

藤井正道・堀部　隆・菊池　寛

S伽鹿θsoπ漉θ即θoホso／7α幅α伽％o／0卿γ伽ρ漉仇。♂so％P勿sづ。αZ

　　α嘱0んθ糀づθαZPγOPθγ翻θsげ∠40惚Z勿1）θ％伽俳θβα8θEθε伽3

Masamichi　FJII，　Takashi　HoRIBE　and　Hiroshi　KIKucHI

　　The　effects　of　variat量o皿of　curing　methQds　Qn　bending　strength，　bending　de且ection，　water

absorption，　water　solubility，　deformation　of　curing　shrinkage　and　color　stability　of　denture　base

resin　as　compared　with　JIS　method　are　investigated．

　　The　results　were　as　follows．

　　1）　The　specimen　that　cured　in　boiling　water　for　40　min．　showed　max．　bending　properties，

and　according　to　extending　cured　time，　its　bending　strength　are　weaken．

　　2）　Increase　of　the　curing　time　increased　the　degree　of　the　deformation　of　denture　base　resin．

　　3）　Effects　of　variation　of　curing　time　in　boiling　water　on　water　absorption　and　water　solubi・

1ity　of　resin　was　not　cocluded．

　　4）　The　dentUre　base　resin　cured　with　Thermopress　was　more　accurate　than　de簸ture　base

　resin　wet・cured　in　boiling　water．

　　5）　CQIor　stab量1ity　Qf　resin　specimens　cured　with　Thermopress　were　nealry　the　same　as　disco・

10r　as　wet　cured　resi且．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　義歯床用材料としてのアタリリックレジンは在来の

蒸和ゴム等に比して成型が容易であり，かつ色調が自

然色に酷似し，耐久性等の点で優れているため，広く

使用されている．しかしながらこのレジンの湿式加熱

重合方法として，Tich丘eld1｝は65。で1時間30分沸

騰水中1時間，Harman2）は6Q～70。9時間～24時

間沸騰水中30分，PeytoH3｝は74。1時間30分～

8時間以上，永井4）は65。1時間沸騰水中1時間，を

推奨し，JIS5｝法では70。1時間30分沸騰水中30分

の加熱重合を行ない加熱温度と加熱時間はまったく一

定していない．

　また最近Q医療技術の向上を目的として，操作時間

の短縮簡易化をはかるため，前重合を省略して直接沸

騰水中で加熱重合する無気泡レジンや，義歯床の再加

熱による変形を最小限に止めるため一定温度で数分間

加熱するヒートショック型等が使用され始めている．

そこで市販義歯床用レジンの加熱重合時間を変化させ

たときの曲げ強さ，タワミ量，吸水，溶解量，．適合度，

紫外線に対する色安定性について検討を行ない，また

乾熱重合法として油圧電熱加熱方式のサーモプレスが

漸次使用されるようになってきたので，この方法によ

る加熱重合温度一時間曲線，重合時の変形，加熱方向

による変形の差異，JISとの色安定性の比較を行なっ

た結果を報告する．

実験方法および結果

実験1．湿式重合法による義歯床用レジンの性質

　（1）　試料　表1に示す市販義歯床用レジンを使用

し測定を行なった．

表1．　試　験　材　料

番号

A
B
C

D
E
F

G
H

型 式

加熱重合型
　〃　（無気泡）

　〃　（無気泡）

　〃

　〃

ヒートシッヨク型

　　　〃

即　時硬化型

色 調

ピ　　ン　　ク

　　〃
ダークピンク

ピ　　ン　　ク

　　　リライトヒンク
ピ ン　　ク

〃

〃

　（2）　試験片作製　i義歯床用フラスコ中に図1に示

す寸法に，パラフィンワックスで作り，石こうで埋

没，凝結後1日後パラフィンワックスを除いて石こう

型を作る．粉末と液の比率はメーカーの指示に従い混

和後餅状になったレジンを石こう型に填入，沸騰水中

でヒートショックレジンおよび即時硬化レジンを除

き，20，25，30，35，40，．50分と加熱重合時間を変え
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吟き

“d
　十1

8
ゆり

　　　　　　　　　　　　　零

細　　　　＋
＋0．03
互

←2．45

↑

§自
　　卜
↓

　　　　　b　　　　　　　　　　　　C

図1．　各試験片の寸法

　　　　　　b．吸水溶解試験用

　　　　　　　　　　単位lmm

6．00　一一

a．抗折タワミ試験用

。．色安定試験用

て各試験片を作り，また参考としてJIS規格5｝に準じ

て70。90分沸騰水中30分重合後湯中より出し，室

温に至るまで放置し，小型セーバーおよび研磨紙で

図1に示す寸法の試験片を作製した．

　（3）　タワミ試験　試料を37。蒸留水中に2日間浸

漬後，∫IS5〕に定められた二二タワミ試験機を用いて

37。の恒温水槽中で毎分5009の荷重速度で荷重を加

え，3．5kg，5kgのタワミ量を求めると共に，さらに

破断まで荷重をかけ’，曲げ強さを次式より算出した．

　　　　　π

讐ゴ　器　・1・

E：

w：

z：

b　l

d：

　　　　　　　　　　　　0．950．95　　←　　　　　　　　　　　　←

興H』

《…＝一一一一一　　’8．00　　　一一一一一一〉

b

⊥3／F↑

令　　　c◎　　鴬

　許4」・

　　．e

・聡
　　．」rf

桑　　　亦 ↑

　（4）　吸水および溶解量

燥剤としたデシケーター中に入れ，

に入れ，1日1回とり出して重量を測定し，恒量（A）

となるまでくり返す．これを37。蒸留水中に1日浸潰

後，ガーゼで水滴をぬぐい，空気中で15秒間ふった

のち，重量を測定し（B），（2）式により吸水量を算出

する．次に再びデシケーターに移し，前と同様な操作

を行ない恒量となるまで続け（C），（3）式により溶解

量を算出する．

　　　　　　　　　　　　B－A（mg）
　　吸水量（mg／cm2）＝　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2）
　　　　　　　　　　　表面積（cm2）

　　溶解量・m…謡・一…錨籍器…

　（5）適合度　図2に示される寸法の模型の陰型を

シリコンラバーで作製し，これに標準稠度で練和した

石こう（混水量45％）を流し込み，凝結二型よりとり

試験片の中央における応力（曲げ強さ）

破断までの最大荷重（kg）

支点問の距離（cm）

幅　（cm）

厚さ（cm）

　　　　　　　試験片をシリカゲルを乾

　　　　　　　　　　これを37。恒温器

　　　　　　　　　単位：cm

図2．適合度測定用型

出す．1日放置後型の上にパラフィンワックスで仮床

を作り，フラスコ中に埋没する．ワックスを除き1日

経過後，餅状レジンを填入沸騰水中で所定の時間加熱

重合したのち，室温まで放冷，型よりとり出し，試料

を別の標準石こう模型上に1kgの力を加えて適合さ

せ，図2に示すような石こうとレジンとの空隙a～f

の6ヵ所測定し，

　　　　　　　　　　　　a＋b十。＋d十e十／
レジンの線収縮率（％）＝　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（4）
　　　　　　　　　　　　　6×2．6429

（4）式により重合収縮による変形量を％で求めた．次

にこれを37。蒸留水中に24時間浸漬後前操作と同様

に測定，吸水後の変形量を求めた．

　（6）　紫外線による色安定性　試料を所定時間の加

熱重合を行ない，測定面を研磨紙で井800まで研磨

し，島津ボッシュロムカラーアナライザーで415～685

mμの光をあてた際の反射率を測定し，計算によって

α，b，　L6・7）を求め，次に超高圧水銀灯で紫外線を3時

間および6時間照射後，前と同じ操作をくり返し，α’，

6’，L’を求め，両老の差4α，∠6，∠Lより変色の程

度，（色差4動をNBS単位で求めた．

　　　　　　4、配＝へ／∠α2＋∠162＋∠エア

　（7）　タワミ量および曲げ強さの測定結果

　加熱重合時間と3．5kgおよび5kg荷重の際のタ
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表2．　義歯床用レジンの加熱重合時間とタワミ量との関係

沸騰水中加熱時間
　　　（分）

加熱重合レジンA

〃 B

〃 C

〃 D

〃 E

5

1．76
（3、31）

10

2，18
（4．41）

1．86
（4．18）

15

2。15
（4．31）

20

1．89
（3．44）

2．10
（4．03）

1．97
（3．44）

2。06
（4．07）

1．86
（4．05）

25

1．68
（3。42）

2．00
（4．17）

1．98
（3．53）

30

1．56
（3，34）

1．82
（3．36）

1．80
（3，40）

35

1．54
（3，10）

1．76
（3．30）

1．79
（3．25）

40

1．51
（2。96）

1．63
（3．21）

1．54
（2．12）

50

1．59
（3．40）

J．1．S．

1．48
（2．91）

1。78
（3．38）

1，51
（3。19）

1．80
（3．63）

1．84
（3．88）

タワミ量　単位　mm　　（）内　5kg荷：重の時のタワミ量

ワミ量は表2に示す．

　JISでは3．5kgの時のタワミ量が1・8mm以内と

定められ，これに適合するには沸騰水中での加熱時間

は35分以上行なえば良いことがわかった．5kgの

時のタワミ量はすべて規格限度内に適合した．

　加熱重合時間と曲げ強さとの関係は図3に示す．

800

惇75・

讐

（kg／cm2）

　700

650

　　　　　　　　　　『’一’ノ＼

　　　　　　　　／　　　　　　＼
　　　　　　　／　へ　　＼
　　　　　　／／＼N塊

漂．．．＿／　ん／／’＼＼
　　●．’〆・・曝一一イ／　　　　＼ぎ

　　　　　　／／　　　　　　　　　　　A

　　　　　ノ
5’　10　　　　20　　　　30．　　　40　　　　50　　　　JIS

　　　加熱重合時間（分）

図3．　加熱重合時間と曲げ強さ

曲げ強さは加熱重合時間が長くなるにしたがい強度

も上昇し，40分で最高になり，それ以降は逆に低下す

る．ヒートショックレジンは加熱時間10分で7GO　kg／

cm2の値を示す．即時硬化レジンは加熱重合時間に

はそれほど影響がないことが認められた。

　（8）　吸水および溶解量の測定結果　加熱重合時間

と吸水および溶解量の関係は表3に示す．

　吸水量はレジンによって僅かに変化は認められる

が，およそ0．9～0．7mg／cm2で加熱時間による影響

は少ないことが認められた．溶解量も同様に変化は少

なく，およそ0．02～0．03mg／cm2で加熱時間による

影響は少ないことが認められた．

　（9）　適合度測定結果　加熱重合時間と適合度の関

係は表4に示す，

　重合収縮による変形量は，一般に加熱重合時間をま

すにしたがって増加する傾向にあり，吸水後の変形量

は減少するが，無くならなかった．試料中，フロータ

イプレジン（E）は0．08～0．71％で収縮が少なく，適

合は良いことが認められた．また吸水後の変形は僅か

で，適合度は一層よくなることが認められた，

　（10）　紫外線照射による色安定性測定結果　加熱重

合時間と紫外線による変色は，図4に示す．

　一般に加熱時間の延長と共に変色（」E）は若干減少

表3．義歯床用レジンの加熱重合時間と吸水，溶解量　（mg／cm2）

加熱時間（分）
　沸　騰　水　中

加熱重合レジン　A

〃 B

〃 C

20

0．86
（0．03）

0．95
（0．03）

0．87

25

0．85
（0．02）

0．92
（0．02）

0．93

30

0．88
（0．02）

0．94
（0．03）

0．90

35

0．89
（0．02）

0．93
（0．03）

0，92

40

0．87
（0。02）

O．88
（0．02）

0．95

50 J．1．S．

0．92

0．75
（0．02）

0．98

（）内溶解量
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表4．加熱重合時間と義歯床用レジンの変形

A

B

D

F

G

　　加熱時間
　　　　（分）
測定状態

重合収縮
吸　水　後

重合収縮
吸　水　後

重合収縮
吸　水　後

重合収縮
吸　水　後

重合収縮
吸　水　後

10

2．40

0．66

1．25

0．58

0．17

0．08

0．59‘

0．38

0．39

0．36

15

2，83

0．81

1・97

0．89

0．53

0．40

0．90

0．46

0．47

0．53

20

2．92

0．89

2．31

0．89

0．67

0．60

1．14

0．92

0．85

0．86

25

2．94

0．94

2．39

0．90

0．69

0．60

1．13

1，06

0．97

0．94

30

2．94

1．08

3，05

0．97

0．75

0．68

1．77

1．06

1．25

1．08

35

3．39

1．00

3．14

1．05

0．81

0．70

1．75

1．11

1．39

1ユ1

40

3．55

1。28

3．40

1．06

1．00

0．71

1．69

1．29

1．72

1．28

45

1．10

0．71

50

0．98

0．69

J．1．S．

3．92

1．75

4．16

1．80

0．90

0．65

2．97

1，33

3．58

1．55
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図4．　加熱重合時間と変色

色ユ

差

盲

B
邑

’昇1

1

5 馨2

虞

伴

0　54

＃4

0021

層

0543

＃5

2ユ

10 20 30 40 J紅S

加熱重合時間（分）

加
熱
璽

じ

診

ε

窪

茸

憂

色

36
舗
糊
囮

図5．　加熱重合レジンの色番号によ

　　　る変色の差異

する傾向があるが，紫外線照射時間が延長するに従い

Fは変色が減少し，Eは僅か増加することが認められ

た．

　更に加熱重合レジン（A）の色番号による変色の差

異を測定した結果を図5に示す．加熱重合時間と色番

号とには相関関係は認められなかった．また，ヒート

ショックレジソ（G）の色番号による変色の差異を測

定した結果を図6に示す．図5は同様に加熱重合時間

と色番号とには相関関係を認められなかった，

　実験II・乾熱重合法による義歯床用レジンの性質

　（1）試料　湿式法と同様の試料を用いる．

　（2）　試験片作製　試験片作製用石こう型および寸

法は，湿式法に準じた．重合法は油圧および電熱：方式

で，電源は400Wで通電時間および圧力は，加熱重

合レジソは25分100kg／cm2，ヒートショックレジソ

は5分，100kg／cm2である．

　（3）　重合温度一時間曲線測定

　測定試料は適合度と同様の型を用いて，銅コンス

タンタン熱電対を使用し，東亜電波製自記記録装置

（EPR－10　A）で，加熱重合の際の温度一時間曲線を測

定した，

　（4）　適合度測定　湿式法と同じ操作で行ない，重

合直後および1日水中に浸漬したときの適合度の良否

を観察すると共に，レジソ床の寸法変化を測定した．

　（5）紫外線による色安定性　測定法は湿式法に準

じて操作した．

　（6）加熱重合温度一時間曲線測定結果　JIS規格

に準じた加熱重合方法の際のレジンおよび型の温度一

時間曲線を図7に示す．

　レジソの最高温度は1200附近に達し，100。以上の

時間は5分位であり，型の温度は，レジンにより若干
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　40
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！
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グ

夢

グ
Mold

遅れて温度は上昇したが，100Qには達しなかった．

　沸騰水中で加熱重合方法の際のレジンおよび型の温

度一時間曲線を図8に示す．レジンの温度は15分位

で100。に達し最：高温度は105。で1000以上の時間

は15分間位である．

　電熱式重合方法によるレジンおよび型の温度一時間

曲線を図9に示す．レジンの最高温度は120Qに達し，

100。以上の時間は25分間位である．石こう型の温度

の最高は湿式重合方法と異なり1050に達した．

120

　100
温

度80
（。C）

　　60

40

20

Resin

　　／’、

悔《
　　

1　　　、
，

7
ク

　　　　0　　　　20　　　40　　　60　　　80

　　　　　　　加熱時間（分）

図9．　サーモプレスによる温度一時間曲線

　（7）　適合度測定結果　石こう原型とレジン床との

適合した際の隙間をカセトメーターで測定した結果を

表5に示す．重合時の変形，吸水後の変形は，JIS法

より電熱重合法が良好で，特に電熱式の粘膜面方向よ

りの加熱が最も適合が良く，次いで口蓋面加熱が良く

JIS法が最：も悪かった．

表5。　重合方法によるレジンの適合度

　　0　　　20　　40　　　60　　80　　100　120　　140　160　180200

　　　　　　加熱時間（分）

図7．　JIS法による加熱重合温度一時間曲線
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図8．　沸騰水中における加熱重合

　　　温度一時間曲線

（石膏型のレジンとの空隙　単位mm）

　（8）色安定性測定　JIS法と電熱重合法を試料

A，B，　C，　D，　E，　Fについて超高圧水銀灯による紫外線

を3時間および6時間照射した時の試料の色彩分析を

行ない，瓦α，bおよびLを比較した結果は図10～

13に示す．変色∠習は3時間照射で大部分変色し，

6時間照射で僅かに増加が認められた．これを4α，

あ，∠五のおのおのに分けると，∠αはほとんどの試
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料が減少を示す（これは赤色の減色，緑色の増加をあ

らわす），4bは4αと同様減少を示す（これは黄色が

減少，紫色の増加をあらわす），∠五は一部を除いて

増加し明度が上る故に白色を帯びていることを示す．

この結果，乾熱，湿熱のいずれの方法とも，明度は上

り，赤色の裾色の傾向に変色することが認められる．

考 察

市販i義歯床用レジンの現在推奨されている方法は，

前重合操作を行なってのち，沸騰水中で重合を行なう

ことでJISでは70。90分沸騰水中30分加熱重合を

することを規定している．この方法は，レジンを急激

に加熱すると重合反応が急速に起こり，レジン内部の

急激な温度上昇を伴ない，また触媒の分解や，モノマ

ーの沸騰，重合時の収縮による等の原因により，レジ

ン中心部において気泡の発生の原因6・9，となるので，

これを予防するための操作である．本研究において

は，物理的性質，色安定等を比較した結果，沸騰水中

に直接投入して重合を行なう方法は，色安定性につい

ては，実験試料が少ないので結論は出せないが，物理

的性質においては，好結果を得，最近市販されている

無気泡レジン，ヒートショックレジンに限らず在来の

加熱重合レジンでも直接騰水中で30～50分間加熱重

合することで十分であることがわかった．

　本研究において，沸騰水中で35分以上に加熱時間

を延長することにより逆に曲げ強さの減少が見られ

た．Brauerlo）によれば図14のごとく（実線）70～

80。の湯中では，レジンの吸水量が急激に増加すると

報告され，本研究でもメタクリレート板について，加

熱温度および時間を変えた際の吸水量を測定した処，

図14の破線のごとくで同様の結果を得た．これは湯

中で，長時間加熱することによりポリメタクリレート

2．0
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図15a．粘膜面方向より加熱の際の

　　　レジン及型の温度一時間曲線

が少ないので結論は出せないが，一部レジンにおい

て，JISに比較して明度（4．乙）が下がり，変色が大な

ものが認められたので今後共この点を検討する予定で

ある．

結 論
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図15b．口蓋面方向より加熱の際の

　　レジンおよび型の温度一時間曲線

の分子間に水の分子が吸着されたため，強度の劣化を

招いたのが原因と思われる．更に重合時の変形量は，

加熱重合時問のます程大となる結果を得たので，重合

時間はなるべく短時間で行．ない，気泡発生防止が可能

となれば，変形量，強度，加熱時間等の点で有利と思

われる．

　乾熱重合法では義歯床レジンの寸法がJISに比べ粘

膜面および口蓋面方向よりの加熱が正確で，特に粘膜

面方向よりの加熱が適合度が良好なのは，図15に示

す様に粘膜面加熱の際のレジンと型の温度は，ガラス

転移点（Tg）附近で口蓋部側の型温度はTg点より

僅か低くレジンは流れが少ないのに粘膜面側の型温度

はTg点より僅か上にありレジンは未だある程度の流

れがある状態にあるので，粘膜面側レジンは石こう型

に正確に適合する．更に温度の降下に伴ない，口蓋

粘膜面共にTg点以下となり流れが無くなりレジンは

型に適合したまま冷却すると思われる．口蓋面方向よ

りの加熱ではこれは逆で粘膜面側より温度が低いので

適合は粘膜面方向よりの加熱に比べて若＝F劣ると思わ

れる．

　乾熱重合法によるレジンの色の安定性は，実験試料

　市販義歯床用レジンの加熱重合3種，無気泡性2種

フロータイプ1種，ヒートショック2種，即時硬化型1

種について沸騰水中で加熱重合時間を変化させた際の

曲げ強さ，タワミ量，吸水量，溶解量，重合時の変形，

色安定性等の物理的並びに化学的性質について，JIS

法による重合試料との比較を行なった，結果は，

　（1）曲げ強さ，タワミ量は40分が最良で以後時

間の延長と共に逆に低下する，

　（2）　吸水量および溶解量：は加熱重合時間により変

化は少ない．

　（3）重合時の変形量は，加熱重合時間が延長と共

に増大する．

　（4）色安定性については不明確であった．

　次に電熱加熱重合方式をとるサーモプレスで加熱重

合した試料について重合時の変形，色安定性を比較し

た結果，

　（1）乾熱重合方式は湿式重合方式に比べ適合度は

良く，かつ粘膜面加熱が，特に変形が少なく優れてい

た．

　（2）色安定性はヒートショック型を除き，JISと

差異が無いことが認められた，
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軸方向と径方向の膨縮の差異について

堀 部 隆

S施伽θso％1）襯θ％麗。πα乙Cんα％9θs（ゾ1）θ鋭α乙∠4？παZgα勉・4乙‘o〃8。　VIII

7碗蜘Zα剛丁γα％s砂θゲsαz1脆αs解伽θ暢soノ・4？παゆ？π肋P㈱sゼ。％

Takashi　HORIBE

　　Many　researchers　have　measured　vertical　dimensional　changes　of　cylindrical　specilnens．　In

this　study，　transversal　dimensional　change　3nd　vertical　dimensional　change　were　measured　by　using

an　airmicrometor　attached　to　automatic　recorder　snd　a　specially　devised　accessory，　and　microscopic

structure　of　corese　cut　and　spherical　dental　amalgams　were　observed．

　　The　following　are　the　results　of　measurements　undertaken　by　the　author　with　regard　to　the

herdening　expansion　and　contraction　in　the　vertical　and　transversal　directions．

　　1）　Transversal　direction　contracts　immediately　after　the　trituration　but　gradually　turns　to

an　expansion　continuosly　for　several　hours．（Fig．2）

　　2）　The　Iength　of　cyr三11dr三cal　s豆ecimen　is　found　to　exert　influence　upon　expansion　and　con．

traction　to　the　respective　directions．（Fig．2，　Table　1）

　　3）　Expansiou　and　contraction　of　the　spherical　amalgem　seems　uniform　in　both　vertical　and

transversal　directions圭n　individual　products．（Fig．3，　TabIe　2）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May，31，1967）

　大小臼歯および乳前歯に広く用いられている銀アマ

ルガム充填の窩洞は1級，2級，5級のいずれにかか

わらず適当な幅と深さがあり，形態も千差万別であ

る。アマルガム充填が硬化の際に僅か膨脹し，影壁に

密着することは，二次う蝕を防ぐために重要な性質で

あり，このため硬化二三に関する研究ユ～9）も従来より

多いが，測定方向はすべて砲弾形あるいは円筒形の軸

方向（充填方向）の面謁で，これと直角な方向すなわち

径方向との差異についての研究はまだ認められないの

で，この点について研究する必要を感じ，既報lo）で粗

粒子および微粒子アマルガム合金についての軸方向な

らびに径方向の硬化膨縮に関する報告を行なった。

　本報では，在来の合金粉末と形態の異なる球状アマ

ルかみにつき膨縮の方向性について測定した結果と二

三の考察を報告する．

実験方法

　1・材料市販球状アマルガムA，B2種を使用

した．水銀は局方水銀を3回蒸留し精製したものを使

用した．

　2・　試験片作製　合金粉末対水銀の比率は，Aは

1：0．78，Bは1：0．8の割合で秤りとり，ルナ。ア

マルガメーターでAは10秒，Bは3秒間機械練和

を行なってのち，水銀の搾出を行なわずに内径6mm

の金型中に，先端の径2・5mmの平滑なア’マルガム

充填器を使用して，充填圧1kgでむらのないように

できるだけ丁寧に充墳を行なった．試験片の高さは

17・12，10，6mmと変え，さらに臨床的な充填方法

を考慮して10mmの高さに充填したのち上層4mm

を削除して6mmの高さとした．

　3・硬化面諭測定　自記記録式空気マイクロメータ

ー6｝を使用して37。の恒温槽中で，練和開始7分後よ

り初期硬化の際の四則を測定すると共に，A．　D．A．規

格5）に準じて15分後よりの寸法変化を1cm当りの

μで硬化膨縮を測定した．

　A
並

B

中

％ ’

　　A＝　Vertical　　　　B：　transversal

　Fig．1．　Meas頗ng　method　to　vertical　and

　　　transversal　direction　of　amalgam

　4・　軸および径：方向の膨縮測定　　軸方向はFig．1

Aに示すように試験片を測定台上にのせ，その直上
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にノヅルを調節して，時間一寸法変化を自記記録し

た．また径方向はFig．1Bに示すように，測定口上

にすでに寸法変化の無い径6mmの円筒アマルガム

片と測定試験片をならべ，その上にガラス板をおき，

試験片直上にノヅルを調節して，自記記録を行なっ

た．またすべての試験結果は5個の測定値の平均値で

刀くした．

　5・組織観察　試料を不飽和ポリエステル樹脂中に

包埋し，研磨紙で1000番まで研磨したのち，パフ研

磨を行ない，硝酸で腐食してオリンパス金属顕微鏡

（MC）で組織を観察した．

　6・　微小硬度測定　島津微小硬度計を用いて，金属

組織観察後ヌープ圧子を用いて荷重159で所要相の

ヌープ硬さを測定し，5個の平均値であらわした，

実験結果

0

　一2
暮

聾一4

碧

碧＿6
・舞

薯

す一8

1：璽器

1．0’mm

0．6mm

　球状アマルガムAの試験片の長さが硬化膨縮に及ぼ

す影響について測定するため，試験片の直径を6mm

と一定にし，高さをそれぞれ1．7，1．2，1．0，0．6mm

と変化したもの，および上面削成の試験片について軸

方向の硬化膨縮（単位μ／cln／day）をTable　1，　Fig．

2に示す．

　試験片の高さが17，12，10，6mmと短縮するにし

1
と

1　　　　　　　　　　　　　。pper
l　　　　　　　　　　　mml・y・・
》麟・隔・一・一・一・一・一・一・一・一〇．6　cuto廷
　　　　　6　　　　　　12　　　　　　　　　　　　24
　　　　　　　「rinle　（hr，）

Fig．2．　Effect　of　variation　of　Iength　of

　　specimen　o！1　the　dimensional　change

　　of　the　spherical　amalgam

たがい，硬化膨縮ADA法で一〇3，一〇．3，一〇．1，

一1・6，一2・0μ／cmと漸次収縮が多くなる傾向を示す

が，ADA測定以前の初期硬化時期における収縮は15

分以後に比べてかなりの収縮を示すことが認められ

た．

　次に球状アマルガムA，Bについて径および高さの

等しい形状の試験片につき，軸および径方向の硬化膨

縮について測定した結果はTable　2，　Fig，3に示す，

　球状アマルガムAは軸および径方向とも一1．6，一

2。1μ／cmと収縮を示したのに反し，　Bは1．0，一〇．1

Table　1． Effect　of　variation　of　length　of　specimen　on　the　dilnensional

change　of　the　spherical　amalgem

Sample

A

Trituration

time（sec）

10

〃

〃

〃

〃

Length　of　specimen

（mm）

　　　　17

　　　　12

　　　　10

　　　　6
　　　　　6

（upPer　layer　cut　off）

Dimensional　change（μ／cm）

ADA　method
　（15min～）

一〇．3

＿0．3

－0．1

－1．6

－2。0

　　Hold
in　early　Setting

　（7min～）

一〇．5

－0．8

－0．8

－4，4

－8．7

Early　setting
（7～15min）

一〇．2

－0．5

－0．7

－2．8

－6．7

Table　2． Dimensional　change　of　vertical　and　transversal　directions

of　spherical　amalgarns

Sample

A

B

Powder
Mercury
　ratio

1：0．78

　〃

1：0．8

　〃

Trituration

time（sec）

10

〃

3

〃

Condensation

　Pressure
　　（kg）

1

〃

1

〃

Direction

vertical

transverse

vertical

transverse

Dimensional　change（μ／cm）

ADA皿ethod
　（15min～）

一1．6

＿2．1

　1．0

－0．1

Hold　in　early
sett量ng（7　min～）

一4．4

－2．3

　0．3

－0．1

Early　setting
（7～15min）

一2．8

－0．2

一〇．7

　0
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Fig．3．　Dimensional　change　of　vertical

　and　transversal　direction　of　spherical

　amalgams

μ／cmと膨脹および収縮を示した．また粗粒子アマル

ガムの硬化膨縮は軸方向（＋5・3μ／cm）に比べ径方向

の膨縮（一2．0μ／cm）が明らかに少なかったこと10）に

比較して，球状アマルガムの膨縮はADA法では軸方

向，径方向共にほとんど差異が認められず（Aでは

一1．6と一2．1，Bでは＋1．0と一〇・1μ／cm）さら

に初期硬化期の寸法変化は，径方向はわずかであるに

反して，（Aでは一〇，2，Bでは0μ／cm）軸方向は

A，B共に多いこと（Aでは一2．8，　Bでは一〇．7μ／

cm）が認められた．つぎに粗粒子アマルガムおよび球

状アマルガムの合金粉末の顕微鏡写真をFig．4，5に

示す．

　粗粒子アマルガムの合金粉末の形態は荒い片状に対

し，球状アマルガム粉末では球状あるいは回転だ円状

をしていることが観察された．これら合金粉末を水銀

と練和したアマルガムの顕微鏡組織をFig・6，7に示

す．

　粗粒子合金粉末の残留粒子の量は周囲のMatr置xに

比べて少なく，短形状の残留粒子（A）が試験片の外縁

にやや並行にならびその間にMatrix（B）が埋められ

千千

Fig．4。　Alloy　particle　of　coarse　cut

　　　　×185

ていることが観察された．球状アロイはCoreとなる

粒子（C）と周囲をうずめるMatr至xの割合はほぼ同

量で，粒子は周囲より水銀が拡散し，わずか中心部に

未反応のγ相が残留し，球状アロイの周囲には白地の

Ag－Hg（γ、）相（D）と思われる硬度の高い（Knoop硬

さ110）白色相と黒いSn－Hg（γ2）相（E）と思われる

硬度の低い（Knoop硬さ12）がMatrixとして存在

することが観察された．

考 察

　球状アマルガムAの試験片の高さを変化した際の硬

化膨縮は，試験片の短い程1cm当りの寸法変化が多

いことが認められた．現行規格では高さ10mm径5

mmφの寸法の規定をしているが，本研究の結果では

Fig．5．　Alloy　particle　of　spherical　x185

㌦融

Fig．6．　Micros亡ructare　of　a　hardened

　　　　coarse　cut　amalgam　x88

　　　　A：　residual　particle

　　　　B：Matrix
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醸

Fig．7，　Microstructure　of　a　hardened

　　　　spherical　amalgam　x30Q．

　　　　C：．Core　　D：γ1　　E：γ2

16，12mmと長い程単位当りの膨縮が少なく現われ，

短いといちじるしく現われることが認められた．これ

は試験片の大なるにしたがい硬化の際の均一な膨脹が

若干抑制されるのであろうと想像される．また6mm

の同一寸法の試験片でも　10mmに成形後上面の

4mmを削除し6mlnにした試験片が未削除の高さ

6mmの試験片に比べて硬化収縮が著しいことが観察

された．これは下層に比べ水銀量の幾分多い上層を削

除した試験片は，未削除試験片に比べて水銀量が少な

いので7），より大きな収縮が現われたもの7刈と思わ

れる．

　球状アマルガムの硬化膨縮一時間曲線はFig．2に示

す通りで，練和開始15分以後の硬化膨縮は殆んど無

視しうる程度にわずかであるに反し，15分以前の初期

の寸法変化はある程度認められ，初期に収縮後膨脹す

る硬化時の寸法変化が在来アマルガムに比べ早期に終

了することが観察された．これは球状アマルガムは球

状形態より同一重量当りの表面積が大で水銀の拡散す

る面積が広いので，速やかに水銀の拡散が起ることが

予想され，また粉末と水銀の比率は従来の1：1．6～

1．0に対し球状では1：0。8前後のため，水銀の含有

量が約44％と従来の62～50％に比べ少ないので，寸

法変化の主原因であるγ1＋γ2の結晶生長も在来のア

マルガムに比べて少なく11・12㌧硬化反応が早期に終了

するためと思われる．

　在来のアマルガム合金はAg3Sn（γ相）の組成の合

金を削成により片状形態にしたものであるが，球状ア

マルガム合金は1961年Probstら13）が粉末冶金技術

を応用し，溶湯を不活性ガス中に噴霧し球状としたも

ので形態はまったく異なっている，その後Tayler

ら14）により適切な粒度分布の研究がされ，わが国でも

1965年よりマスプロ化に成功し現在は3社より発売さ

れその理化学的性質も報告15・16）されている．

　アマルガム充填の窩洞内における寸法変化は，アマ

ルガムの強度と共にもっとも重要視され，Black以来

多くの研究者1～4》により報告されているが，緒言での

べたように適去の報告は充填方向の硬化膨縮のみを測

定し，これと直角な径方向すなわち窩壁に対する寸法

変化は測定されていない．これは過去の研究者が練和

したアマルガムが可塑性に富むためマクロ的に見て均

一であると考え等方性物質と断定し，充填方向の硬化

膨縮と窩壁に対する硬化膨縮と同一視したものと思わ

れる．著者はすでに粗粒子アマルガムの硬化膨縮が軸

方向と径方向とで異なることを指摘10｝し，さらに微粒

子アマルガムではその試験片の上層，中層，下層の膨

脹の平均が4・1μ／cmで，径方向の膨脹の4・8μ／cm

とほぼ等しいことを報告した7）．

　本研究においては球状アマルガムの硬化膨縮が軸方

向と径方向とほぼ等しい結果をえた．この理由は，粗

粉子アマルガム合金粉末はFig．4のように粒子が荒

くかつ鱗片状であり，これと水銀と練和中に大部分は

破砕するがなお一部は残留し，Matrix間に残留粒子

として存在するものである，谷17）は粉体工学の見地よ

り微粒粉体を円筒形金型に一方方向より圧縮する時に

は，Fig．8のような圧縮応力の不均一を生じ，周辺

に著しいひずみを生ずると報告している．アマルガム

にもこの考えを適用しうるとすれば，円筒形金型に充

分したアマルガムは’（1）金型周辺においては圧縮応

力の不均一のため残留粒子は抵抗の最も少ない方向に

層状に配位している．（2）Fig。6のように硬化膨縮

の因子であるγ1＋γ2相よりなるMatrix11〕も金型周

辺では一定方向になり易い．以上の理由で粗粒子アマ

ルガムの円筒形試験片の硬化卒倒は軸方向と径方向と

で差異が生ずるものと思われる．

　球状アマルガムでは，Fig．4のように合金粉末の

形状が球状に近いため，充填に対し少ない圧力でち密

かつ均一に充填し易く，内部応力も不均一が少なく17）

Fig．8．　Distribution　of　compressive　stress
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Fig．7のようにCoreの並び方も方向性が認められ

ず，Matrixの分布も均一と考えられる故，硬化膨縮

も軸方向と径方向とで差異が認められなかったものと

思われる．また微粒子アマルガムもほぼ球状アマルガ

ムに近いものと考えられる．

　本実験では，アマルガム試験片は臨床的形態に近ず

けるため，高さを従来の10mmものより直径とほぼ

同一の高さにとり，成形後直ちに金型よりとり出して

周囲を自由の状態で硬化時の寸法変化を測定したが，

臨床的にはアマルガムは歯質に充填された状態にある

ので，厳密には同一条件と考えにくいので，今後共こ

の点を考慮して研究を行なう予定である．

結 論

　銀アマルガム充填の重要性質の一つである硬化時の

寸法変化については，過去の研究1～4）では試験片の軸

方向（充填方向）のみの測定であったので，本研究で

はこれに直角な径方向（窩壁の方向）の硬化膨縮を測

定すると共に，顕微鏡組織を観察して，軸方向と径方

向の膨縮の差異について二，三の考察を行なった、結

果はつぎの通りである．

　（1）球状アマルガムの試験片の高さを16，12，

10，6mmと変えた際に硬化堅甲は，一〇．3，一〇．3，

一〇・1，一L6，一2・0μ／cm／dayと変化し，高さが少

くなるにしたがい，収縮はやや大となった。

　（2）　同一形態の試験片でも，上面を削成除去した

アマルガムは，削成除去せぬものと比べて収縮が著し

いことが認められた．

　（3）球状アマルガムの硬化膨縮は，練和開始15

分以前にかなりの硬化膨縮を示し，15分以後の硬化膨

縮は在来の削成アマルガムに比較して僅かである．

　（4）粗粒子アマルガムの硬化膨縮は軸方向と径方

向とで差異があるのに反して，球状アマルガムでは，

ほとんど差異が認められなかった．
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衛生材料の研究（第12報）
加速電子線を照射した脱脂綿およびガーゼの品・質について

伊賀宗一郎・伊木信子＊・吉村　　淳

　　　　S伽面θsoπS初ゲφoαZ1）僧θ8s伽gs．　X皿

Q槻醐θSげ伽、46SOγゐθ幡σ0古60％α％伽んθ・4ゐSOγ6θ撹

　Gα％名θ∫㌍㌍α面α擁吻1生σσθ‘θ剛θ♂解θo加。％一βθα鵬

S6ichirδIGA，　Nobuko　IKI　and　Kiyoshi　YosHIMuRA

　　The　basic　properties（average　degree　of　polymerization，　copper　number，　water－soluble　substan－

ces，　tensile　strength，　sedimentation　rate，　absorbency　and　chromaticity）of　the　absorbent　cotton　and

the　absorbent　gauze　which　were　irradiated　at　61evels（0，1，2，4，6，8megarads）by　accelerated

electron・beam　generated　by　Cockcroft．Walton，s　apparatus　for　the　purpose　of　sterilization　are　de・

termined．

　　It　is　found　that　there　are　mutual　relations　between　the　amount　of　absorbed　radiation．　and　these

properties，　and　also　that　the　samples　iゴradiated　more　than　4　megarads　do　not　conform　to　the

standard　of　water．soluble　substances，　and　that　more　than　6　megarads　do　not　conform　to　the　cop・

per　number．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　ここ数年来，放射線滅菌をしたガーゼ等が，外国製

品ではあるが，われわれの眼にふれるようになった．

このガーゼはX線で検出できる特殊なものであるが，

普通のガーゼでも作り得ることは明らかである，また

Charles　Artandiら1｝は加速電子線による縫合糸の滅

菌に関して報告し，木下商策ら2｝は60Coのγ線によ

る脱脂綿，ガーゼ，紙誌，縫合糸および絆創膏の滅菌

に関し報告している．

　薬局方について見れば，J．　P，　VII3）は滅菌衛生材料

にはふれていないし滅菌法（一般試験法）の項では通

常用いられる各種の滅菌法をあげているが，放射線滅

菌に関しては何等記載していない．U．　S．　P．　XVII4）は

滅菌法の項にγ線または陰極線による放射線滅菌法を

あげているが，その説明として，特別な設備を要する

とともに本体および包装におよぼす放射線の影響を考

えるとその利用は限られると述べ，また滅菌の対象と

なる物質の項では脱脂綿，ガーゼその他衛生材料の滅

菌は通常高圧蒸気減菌により行ない，また適当な条件

で行なえば，酸化エチレンガス法でも目的を達し得る

と記載している．British　Pharmaceutical　Codex（B．

P。C。）19635）もこれらの諸点に関する記載の内容はほ

ぼ同じであるが，放射線滅菌の場合，ある種の衛生材

料には必要線量は約2．5Mrad（megarad）であると

記載している．

　以上のような情勢から放射線滅菌を施した衛生材料

については充分検討しておくことが必要であると思わ

れるが，滅菌性の問題は慎重かつ広範な調査が必要と

思われるので，今回は取りあえず加速電子線を照射し

た脱脂綿およびガーゼに関して基礎的な諸性質を調査

したので，その結果を報告する．

＊西部衛生材料協同組合

実験の部

　1　材料　局方脱脂綿（直径約1cmの綿球状）お

よび局方ガーゼを膜骨0．07mmのポリエチレン製袋

に入れ，照射の条件が一定になるようにそれぞれ50

9入りおよび1009入りの市販品と同程度の厚さにな

るようにし，密封したものを材料とした．

　II電子線照射装置および照射量　住友電気工業株

式会社の熊取研究所のコッククロフトーウォルトソ

型（Cockcroft－Walton’s　type）の電子線加速装置に

より0，2，4，6，8Mradの6段階の照射を行なっ

た．ただし，脱脂綿の8Mradは部分的着色が著し

いのでとりあげなかった．OMrad．は無照射のもの

で，すなわち対照品である．

　III試験項目　化学試験として平均重合度，銅価，

水溶性物質の3項目，物理試験として引張り強さ（ガ

ーゼのみ），沈降試験，吸水量（脱脂綿のみ），色調の

4項目．計7項目めうち色調以外（Fig．1～6に示し

てある値）はすべて3回測定の平均値である．
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　1）　平均重合度：JIS　L－1017化学繊維タイヤコー

ド試験方法に準拠した．ただし，粘度計はJ．P．　VII

の粘度測定法記載のウベローデ型粘度計を用い，ゴム

管で開口部をふさぎ，なるべく空気にふれないように

した．またJIS記載の酸化銅アンモニア溶液は調製

が厄介であるので，B．P．C．1963の銅アンモニア二

丁（ammoniacal　coper　oxide　solution）で代用した・

その結果をFig．1．に示す．
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Fig．2．　Relation　between　megarad

　　　　and　coPPer　number
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Fig．1．　Relation　between　megarad

　　　　and　average　degree　of　poly層

　　　　merization（A．　D．　P．）

　2）一価：D．A．　B．76｝によった．試料1009と

作用する銅の9数として表わされ，計算式はつぎの通

りである．

　　　　　　　　　　　α・0．635
　　　　　　　銅価＝一
　　　　　　　　　　　　1砺

　α：0．1N過マンガン酸カリウム液消費量（mの

　泓。：乾燥した試料の重量（9）

　その結果をFig。2に示す．

　3）水溶性物質：脱脂綿およびガーゼはそれぞれ

J．P．　VIIの該当項目を準用した．その結果をFig．

3に示す．

　4）引張り強さ：標準状態（20。，R．　H．53％）に

30分間以上置いた試料（長さ11cm，幅3cmの小

片の長軸方向の糸を両側約5mmずつはずし，正味

の幅2cmとしたもの）をショッパー試験機で測定す

る．また局方ガーゼの縦方向の強さと横方向の強さの

両方を調べた．その結果をFig．4に示す．

　5）沈降速度：J．P．　VIIの脱脂綿およびガーゼの

それぞれの項にしたがって試験を行なった．その結果

をFig．5に示す．

　6）　吸水量：J．P。　VIIの脱脂綿の項による．ただ
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Fig．3．　Relation　between　megarad　and

　　　　water．soluble　substances

し試料が綿球状であるからそれをほく・して必要量をと

り，行なう．その結果をFig．6。に示す．

　7）　色調：　日本精密光学株式会社製H．T．　R．メー

ター，SEP－H－2型で酸化マグネシウムの標準白板を

対照として反射光を測定した．本器によって示される

特有の示性値△，σ，Bの各値を測定し，それから次

式によって三色刺激値（excitation　value）X，　y，　Z

および三色係数劣，μを算出し，以下の操作に備える．

　X＝14＋弄B……（1）　！は約0．16であるが

　r＝σ　…・・’・・…（2）　個々の器械により若干

　Z＝β　……・…（3）　異なる
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　H．T．　R．メーターの測定部をFig．7に示す．

　容器によるときはX，r，　Zの算出が極めて簡単に

行なうことができる．

　さて（4），（5）で得た。ケ，劉よりCIE色度図で主

波長（dominant　wavelength）および彩度（excitation

purity；Pe）を定め，（2）で得たyが明度（Lumipo－

sity）を示す．ここに得た。4，　G，　B，劣，〃，主波長，

明度，彩度をTable　1．に示す．

　　　　　　　　　考　　　察

　いずれの試験項目も吸光線量と相関々係にあるが，

脱脂綿とガーゼでは少し異なる点がある．その原因は

明らかでないが，これら2種の素材の相違点をあげる

とつぎのような諸因子がある．

Fig．5．
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ねじる力と引張
るカが作用する

①，②，③の結果として化
学的作用も同一でない点が
あり得る．

つぎに個々の項目について考察する．
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Table　1． Three　values　measured　by　H．　T．　R．　meter（A，　G，　B）and　other

induced　values　about　absorbent　gauze　and　cotton

Absorbent　gauze

Absorbent　cotton

megarad

O

r
2

4

6

8

0

1

2

4

6

A

52．7

61．6

62．6

61。6

62．7

62．0

64．0

64。0

64．0

63．0

62．2

G

73．6

79．0

79．9

78．0

79．6

78．2

82．3

82．0

82．0

80．6

79．0

B X

45．0

48，0

46。7

45。0

45．4

43．6

49．8

49．1

47．8

46．2

44．9

0．326

0．327

0．331

0，332

0．334

0．337

0．326

0．328

0．330

0．332

0．334

y

0．419

0．419

0．422

0．424

0．424

0．425’

0．419

0．420

0．423

0．425

0．426

D．W．　L＊

557．8

558．0

559．7

559．9

560．6

561．6

558．0

558．8

559．4

559．9

560．5

L＊

73．6

79．0

ム9。9

78．0

79．6

78．2

82．3

82．0

82，0

80．6

79．0

Pe＊

31．8

32．0

34．0

35．0

35．6

36．6

32．6

32．8

34．2

35．2

36．0

＊D．W．　L．　dominant　wave　length

　L　　　　　　　luminosity

　Pe　　　　　excitation　purity

　1）　平均重合度　重合度は分子量とほぼ同様の意味

で，この試験はセルローズのdegradationの程度を

示す一つの指標として行なったのであるが，．電子線を

照射したものは脱脂綿，ガーゼともほぼ一様に重合度

が減少しているのに対し，対照品は，脱脂綿が高く，

ガーゼは低くなっている．その原因としてはガーゼが

銅アンモニア試液にセルローズのミセル構造まで充分

に溶けていなかったとか，1Mradではdegradation

を受けにくい状態にあったというようなことが考えら

れる．

　2）銅価酸化セルローズ（セルローズが種々の程

度に酸化されてできたものの総称）を測定する方法と

されているが，反応にあずかるセルローズ分解物の詳

細は不明である．しかし，2価の銅を1価の銅に還元

するすべての官能基が反応し，D．　A．　B．76）およびオ

ーストリー局方7）に規定されてもいるのでとり上げ

た．D．　A．　B．7のrZellwolle」の項に記載；されてい

る限度は滅菌しないものが1．20，滅菌したものは

1．65である，K9．2より明らかなように脱脂綿，ガ

ービともに6Mrad以上のものが1．65以上になっ

ているが，これらの品は刺激性の酸臭があり，特に8

Mradのガーゼでは強く認められた．この点からも

アルデヒドまたはカルボソ酸が生じていることが推測

される．

　3）水溶性物質　銅価に関係した物質を含めてワッ

クス分，樹脂分，無機物等の不純物を一括して見る試

験法で，J．　P．　VIIでは「脱脂綿」が14．Omg，「ガー

ゼ」が20．Omg以下となっており，その他多くの薬

局方にも規定されているのでとりあげた．

　4）引張り強さ　機械的強度を測定する方法として

とりあげた．化学的な分解の程度と機械的強さは必ず

しも平行関係になるものではないが，対照にくらべ七

1Mradのものの方が強くなっているのは，グラフト

結合が生じ，放射線の分解作用をカバーして繊維を強

化したものと考えられる．なお6Mradまでは実用

上使用できると考えられる．

　5）沈降速度　実用性と関係の深い項目で，J．　P．

VII　r脱脂綿」が8秒，・「ガーゼ」が1G．0秒以内とな

っているが，ガーゼでは限度近くのものや限度を越え

るものがあるのに対し，脱脂綿はいずれも充分限度内

にある．

　6）吸水量　脱脂綿にのみ規定されて．いて，J．　P．

VIIでは100．09以上となっているが，主としてフィ

ラメントの固さ，いわゆる“腰の強さ”に関係し，照

射したものはいずれも対照品よりすぐれている。

　7）　色調　商品価値に関係の深い項目で肉眼的観察

では黄色から黄褐色の色調を帯びており，吸水線量の

多いもの程着色の度合いも強い．1，2Mradの分は

肉眼ではほとんど分らない程度である．IIで記した

ように，脱脂綿の8Mradの分は部分的着色が著し

く，比較しにくいので除外した，Table　1のデータを

検討してみるに，σと明度とは定義からも明らかなよ

うに同じ数字である．電子線により着色するものとす

れば，吸収線量が増す程明度が減る筈で，脱脂綿は予

測通りであるが，ガーゼは必ずしもこの関係を満足し

ていない．
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　その原因としては，測定の際に繊維類は一定圧力で

試料窓に押し付け’るわけであるが，ガーゼは平織り

で，且つ糸の太さにくらべてすき間が相当あるため，

脱脂綿にくらべ，より深く光の浸入することが考えら

れる．その光が反射により積分球に回収される過程と

してのブイラメントの表面での反射を考えると，その

表面の状態は必ずしも吸収線量に比例して反射しにく

くなっているわけではないと考えられる．吸収線量に

対応した主波長の変化は僅かであるが，黄色→二色

と変化するのは肉眼的観察と一致している．彩度の変

化も肉眼的観察と一i致している．

　総括的に考察してみるに，いかなる滅菌法も多少と

も品質の劣化をきたすものであるが，本法の場合も4

Mrad以上では，水溶性物質，6Mrad以上では銅

価が規定に抵触する．したがって2・5Mrad程度で

滅菌できるならば，本法は使用可能であると思われ

る，

　終りに臨み，御鞭達いただいた板井孝信支所長，河

内敬朝薬品部長また有益な助言をいただいた加納晴三

郎細菌薬理部長および薬品部下一室ならびに細菌室の

方々に厚く感謝します．また電子線照射に関し住友電

気工業株式会社に，H．　T．　R．メーターによる測定に

関し武田薬品工業株式会社，引張り強さ測定に関し大

阪市立工業研究所に，そしてそれぞれの担当者に深く

感謝します．
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連続測定記録計による大気汚染の研究　（第2報）

大気中における汚染物間の相関関係について

外村正治・山手　昇・辻　楠雄
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Masaharu　ToNoHuRA，　Nobuo　Y側ATE　and　Kusuo　TsuJI

　　The　primary　aim　of　this　study　conducted　from　January　through　December　in　1964，　was　to

provide　a　numerical　estimation　of　air　pollution　in　Tokyo，　which　was　determined　with　relation－

ships　among　concentration　of　various　kinds　of　air　pollutants　such　as　carbon　monoxide（CO），　sul・

fur　dioxide（SO2），　nitrogen　monoxide（NO），　nitrogen　dioxide（NO2）and　dust　particules，　all　as

function　of　impurity　contaminapts　in　atmosphere．　The　pollutants　were　collected　the　three　heavy

traffic　areas　in　Tokyo（Kasumigaseki，　Itabashi　and　Shinjuku）．　The　previous　survey2）of　tra伍c

density　and　po11ution　reveals　that　characterist量。　relationships　might　be　existed　a磁ong　the　atmos．

phere　contaminants，　particularly　originating　from　automotive　exhaust　gases．

　　To　evaluated　this　possibility，　correlation　coef五cients　between　the　concentrations　of　CO－SO2

and　between　CO－NO　were　calculated　and　Figs．1～2　were　plotted，　using　the　data　from　automatic

continuous　analysers．

　　The　correlation　coe伍cients　of　O．9　and　O．7～0．9，　which　are丘gured　upon　the　CO－SO2　and　CO－

NO　respectively，　and　Figs．1～2　both　reveal　that　nearly　perfect　linear　relationships　exist　between

each　couple　of　the　two　paralneters．

　　In　the　case　of　relationships　betweell　CO－NO20r　SO2－NO2，　however，　no　significant　coef丑cients

could　be　derived　from　the　data．（see　Figs．3and　5）．
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　　Finally，　in　the　prospective　succession　of　air　pollution，　calculation　formu正as　in　Figs．1and　2

would　be　applicated　fQr　presumed　measurements　of　concentrations　of　sQme　pollutants，　primary

originating　from　automotive　exhaust　gases．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　われわれは，自動車の急増にともない，排気ガスに

よる都市大気の汚染の実態を調べるために，1964年か

ら都内3地点に，一酸化炭素，二酸化イオウ，浮遊粉

じん，窒素酸化物，交通量，気象観測の各自動測定記

録計を設置した1）．前野2）において，交通量と一酸化

炭層，二酸化イオウ，窒素酸化物および浮遊粉じんと

の相関関係を検討した結果，交通量と一酸化炭素，交

通量と二酸化イオウについては，高度の相関関係がみ

られたので，さらに各汚染物間について相関関係を検

討した．

　測定期間は1964年1月から12月までで，1地点

における1汚染物の年間の測定数は約8，000個，総計

で約136，000個にも達するので，電子計算機で集計

し，それぞれの相関関係をしらべ，有意性のものにつ

いて，ここに報告することにした，

　なお，新宿の交通量：は道路の関係で未測定のため，

交通量一汚染物の関係は明示できなかった．しかし，

他の2地点の測定結果から十分な相関関係が推定され

たので，2地点同様に各汚染物間の相関関係について

調査した．

3．各汚染物間の相関関係

　i）一酸化炭素と二酸化イオウについて

　一般に交通量の多い都市における一酸化炭素の主た

る発生源は自動車排気ガスである．前報2）の測定結果

で，交通量がほとんどないときは，一酸化炭素は0．

ppmであるが，二酸化イオウは同一条件で霞ヶ関で

4・3pphm，板橋で0．7pphmであった．これは発生

源が自動車以外によるもので，主に工業地帯で発生し

た二酸化イオウであり，広い地域に分布している3）と

考えられる．都心部においてはこの影響を無視するこ

1．測定装置

　測定対象物質は，一酸化炭素，二酸化イォゥ，一酸

化窒素，二酸化窒素および浮遊粉じんで，これにもち

いた連続測定記録計は前報の通りである2）．

　なお，二酸化イオウの測定には導電率法を用いた

が，この方法は大気中より採取した電解質を，すべて

測定してしまうが，従来の経験から，二酸化イオウが

大部分をしめていること’が感ぜられるので，一応導電

率法による測光値をもって，二酸化イオウとした。

2．測定地点

　前町21における霞ケ関，板橋の2地点の外に，新測

定地点として新宿を加えた．その理由は以下のようで

ある．新宿は最近副都心として発展しつつあり，また

多くの映画館，劇場を含む一大娯楽街として，さらに

中心部に国道20号線，青梅街道が走り交通も激し

く，自動車排気ガスによる大気汚染の著しいと考えら

れる地域である．工業地帯からの距離についてみる

と，京浜工業地帯からの中心地川崎地区が南方22km，

城北方面の工業地帯が北方8kmとなっている．霞ケ

関に比較すると，京浜工業地帯への距離は両者とも大

きな差はないが，東京湾よりの距離は霞ケ関が約2

kmであるのに対して新宿では約8kmであることか

らして，京浜工業地帯に原因する汚染の影響は新宿で

はあまりないものとみなされよう．
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Fig．1．　Correlation　of　concentrations　be・

　tween　carbon　monoxide　and　sulfur　di．

　oxide　in　atmospheres　in　Tokyo（1964）

　Basic　equations　for　the　correlation　are

　the　following：

　at　Kasumigaseki（oo），

　　　　　　　字：8：ζl16欝一2’576｝（1）

　at　Itabashi（●　　●），

　　　　　　　亨：8：器122’＋0●459｝（・）

　at　Shinjuku（X　　X），

　　　　　　　掌：8：llloρ’一〇●378｝（・）

　雪＝　Concentration　of　CO（PPm）．

　コケ：　Concentration　of　SO2（PPhm）．

　γ：　Correlation　coef匝。三ent．
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とはできない．測定地点においても工業地帯からの二

酸化イオウと，自動車に由来する二酸化イオウが共存

するものとおもわれる，　　　　　　　　　　’

　上記の汚染原因を考慮の上，一酸化炭素と二酸化イ

オウについての相関関係を求めた．3地点における相

関図をFig．1に示す．なお，相関図のスポットの全

数を書き入れることは不可能なので，時間平均値を代

表値として記入した．以下相関図については同様であ

る．

　図より計算上一酸化炭素がOppmのとき，二酸化

イオウは霞ケ関で3，3PPhm，新宿で0．6PPhm，一

方板橋では二酸化イオウがOpphmのとき，一酸化炭

素が0。6ppmとなっている．

　最小二乗法によって求められた両者の関係を表わす

式（1），（2），（3）について検討してみると，（2）の¢項

が他の式よりきわめて小さいのは，一酸化炭素濃度が

低いことに原因する．なお，（1）～（3）式の相関係数は

いつれも0．9前後で，α＝0．01でも充分有意性を認

めることができる．

　ii）一酸化炭素と窒素酸化物について

8

　6
CO
ppm
　4

2

　　　　　　　　　　　　／／！
　　　　　　　　翼・も・㌔。。。。
　　　　　　　　　　ノ　　　　　　　　　　　　　　くひ

　　　　　　　ヌ／ε
　　　　　甚　／＝．　　。。・

　　　　・　／属／　　　。
　　　　　　　　　　　o　　　　　　ノ　　　　にノ
　　　凶覧・　／／　　　　d
　　　　が　　　ナの
　　＝｛／／‘　　。。
　　レ　　ノ　　　　
　　／／　　●。
　ノ　ノ　　　　　　

．姦’γ．

01‘
　　　　　　　　　NO　pphm

Fig．2．　Correlation　of　concentrations　be－

　tween　carbon　monoxide　and　nitrogen

　monoxide　in　atmospheres　in　Tokyo
　（1964）

　Basic　equations　for　the　correlation　are

　the　following：

　at　Kasllmigaseki（o　　o），

　　　　　　　ヲ＝1：鍵一2’375｝（・）

　at　Itabashi（」L－6一），

　　　　　　　ヲ：1榴9¢一〇・937｝（・）

　at　Shinjuku（×　　×），

　　　　　　　7＝1：ll14”『1・129｝（・）

　影：　Concentration　of　CO（PPm）．

　偲l　Concentration　of　NO（pphm）．．

　γ：　Correlation　coefacient．

　次に一酸化炭素と窒素酸化物についての関係を検討

した。

　a）一酸化窒素

　一酸化窒素は自動車排気ガス中に含まれているの

で，交通量とは相関関係があった2），このような理由

から両者の関係を検討した．Fig．2に一酸化炭素と

一酸化窒素の相関図と，計算によって求めた式を示し

た．図から明らかなように，計算上では，一酸化炭素

がOppmのとき，一酸化窒素が霞ヶ関で1．6pphm，

板橋で0．7PPhm，新宿で0．8PPhmが存在すること

になる．実験においても，午前3時～4時の交通量の

少いとき，一酸化炭素はOppmであるのに，一酸化

窒素は霞ケ関で2．1pphm，板橋，新宿では0・8pphm

であった．

　またこれらの関係式（4），（5），（6）の労項はいつれも

近似しているが，3地点とも濃度が高くなるにつれ

て，異った傾向をしめしている．

　b）二酸化窒素

　二酸化窒素は一酸化窒素にくらべて，一般に濃度が

薄く，3地点においては一酸化窒素の1／2～1／3であ

り，また特に一酸化窒素と異る点は時間的変動が比較

NO2

PPbm

3

2

1

　　　　／　／｛／
　　　z　ノィμ

　　　　0　　　2　　　　4　　　　6　　　　8　　　10

　　　　　　　　　　CO　ppm

Fig．3．　Correlation　of　concentratioロs　be－

　tweell　nitrogen　diQxide　and　carbon　mon－

　oxide　in　atmospheres　in　Tokyo（1964）

　Basic　equations　for　the　correla亡ion　are

　the　following：

　at　Kasumigaseki（o　　o），

　　　　　　　亨＝8：ll140ケ＋1●500｝（・）

　at　Itabashi（■　o），

　　　　　　　多＝8：1器3”＋1・357｝（・）

・tShi・j・k・（×　　X），

　　　　　　　亨＝8：91鞄＋1．793｝（・）

　暫：　Concentration　of　NO2（pphm）．

　劣：　Concentration　of　CO（PPm），

　γ：　Correlation　coe伍cient．



38 衛　生試験所報　告 第85号（1967）

的少いことである1～2）．一酸化炭素と二酸化窒素の相

関図と，それを表す式（7），（8），（9）をFig・3に示

す．

　最小二乗法によって求めた式から，霞ケ関と新宿の

06項はどちらも約0．1で，一酸化炭素に対する二酸化

窒素の増加の割合は同じ傾向である，板橋の¢項は約

0。3で，前の2地点と比較して一酸化炭素の濃度が低

く，それに対応する二酸化窒素の濃度が高くなってい

るために，一酸化炭素の増加に対し，二酸化窒素は急

激に増加していることを示している．この外に，一酸

化炭素と二酸化窒素の濃度の変化のバラツキが多いた

め，霞ケ関，新宿の相関係数が約0・4を示すのに，

0．1となっている．

　i量i）一酸化炭素と浮遊粉じんについて

　一酸化炭素は，交通量と高度の相関関係にあるが，

浮遊粉じんは自動車の影響ばかりでなく，汚染の分布

はむしろ地形や気象条件によって左右されることが多

い．われわれの長期間にわたる実験によると，自動車

の影響を含めて社会活動の活発になる朝から次第に，

汚染量は増加している．同時にまた，太陽の輻射によ

る地表面の温度上昇によって，大気が拡散し，その結

果浮遊粉じんは急激に増加する．ついで正午から午後

2時頃にかけて，一時大気が安定するので，それに伴

って浮遊粉じんも一時的に減少し，やがて夕方から夜

にかけて浮遊粉じんは，再び増加し明方の3時～4時

に最低値をしめす。このような傾向を示すので交通量

との相関はなく1～2），本研究でも一酸化炭素と浮遊粉

じんの相関はほとんどみられなかったが，3地点にお

ける傾向がいつれも類似し，Fig．4のように8の字

を描いているのは興味あることである．このことにつ

いては今後検討の余地を残している．
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0　　　　　0
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o
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　σ　　　　　　　100　　　　　　200　　　　　　300　　　　　400　　　　　500

　　　　　　　Dust　particleμ9〆m3

Fig，4．　Correlation　of　concentrations　be－

　tween　carbon　monoxide　and　dust　par．

　ticle　in　atmospheres，　measuring　at

　Itabashi　in　Tokyo（1964）

　iv）　二酸化イオウと窒素酸化物について

　a）一酸イヒ窒素

　二酸化イオウと一酸化窒素については，相関関係が

みられなかった．

　b）二酸イヒ窒素

　二酸化窒素は前記のように時間的変動も少いため，

それらの間に顕著は相関はみられなかった．これらは

Fig．5に示す通りである．この図より，二酸化イオ

ウの増加に伴ない，二酸化窒素も僅かな範囲ではある

が，増加していることが判る．

NO2
pphin

3

2

1

　　　　　　　　　メ　！〆て．
　　　　　∴ソ／て臓　＿　’．
　　　　　　　　　　　　　　　佛①o　　　ユ　　ユ　ノ　メ　　メの　　　ほノレきうリ
　　　　　　　　　　　　　　ドイ　　　む　　　　　

／婁葦イ煮．．．・
　一　　”　　　　　　　●　　　⑪o　　o

ρ

24681012ユ4　　　　　SO2　pphm

Fig．5．　Correlation　of　concentrations　be・

　tween　nitrogen　dioxide　and　sulfur　di－

　oxide　in　atmospheres　in　Tokyo（1964）

Basic　equations　for　the　correlation　are

the　following：

at　Kasum量gaseki（o　　o），

　　　　　　享＝8：lli9劣＋1’531｝（・・）

at　Itabashi（●　　●），

　　　　　　写＝8：ll19”＋1・662｝（・・）

at　Shinjuku（さ一～～），

　　　　　　亨：8：ll1305＋1．724｝（・2）

忽：

綱¢：

γ：

Concentration　of　NO2（pphm）．

Concentration　of　SO2（pphm）．

Correlation　coef丘cient，

　▼）　二酸化イオウと浮遊粉じんについて

　iii）項と同様の理由から相関はみられなかった．し

かし3地点とも傾向は非常によく似ており，いつれも

逆の“く”の字を描くパターンで示された．霞ケ関に

おいて二酸化イオウが12pphmのとき浮遊粉じんは

最高値を示し，また新宿，板橋においても，6～7pphm

の時に最高値を示している．このことは，浮遊粉じん

が最高値の時，二酸化イオウは全測定値のほぼ中央値

を示すので，これらの関係についてはさらに検討の余
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地がある．（Fig．6）

12

SO2
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Fig．6．　Correlation　of　concentrations

　between　sulfur　dioxide　and　dust

　particle　in　atmosphere，皿easuring
　at　Itabashi　in　Tokyo（1964）

　vi）一酸化窒素と二酸化窒素について

　自動：車から排出された時の窒素酸化物は，ほとんど

一酸化窒素4）と考えられる．この一酸化窒素は大気中

において酸化されて，二酸化窒素になるが，濃度，地

形，共存物質および気象条件などの影響をうけると考

えられるので，測定3地点においてこの反応は一よう

3

脳02　　　　　　　　　　．　．．　　　　　．／

PP㎞Aメ咤；メぞ‘！疏㍊
　　　リド　　　　　　　　ノ　ズ　コ　サ　コ　　ぱ　　　　　　　　　　り　　　

　　　　　／　　　・。　　　　　　・
　　　　’　　　　●　Oo　o　　　o　　　　　o

　　　　　　　　‘

10　　　　　　　2　　　　　　　4　　　　　　　6

　　　　　　　　No　pphm

Fig．7．　Correlation　of　concentrations　be・

　tween　nitrogen　dioxide　and　nitrogen

　monoxide　in　atmQspheres　in　Tokyo
　（1964）

　Basic　equations　for　the　correlation　are

　the　following：

　at　Kasumigaseki（o　o），

　　　　　　　享＝8：ll19”＋0’998｝（・3）

　at工tabashi（●　●），

　　　　　　　亨＝1：ll14¢＋1・602｝（・4）

・tShi・」・k・（X　　×），．

　　　　　　　亨：8：81190ゆ＋10894｝（15）

　〃：　Concehtration　of　NO2（pphm）．

　¢：　Concentration　of　NO（pphm）．

　γ：　Correlation　coef近cient．

な割合では進行しないと考えられる．このため3地点

の相関関係は，僅かに霞ケ関において低く認められた

だけであった．両者の相関図とそれを表す式（13），

（14），（15）をFig。7に示す．

5．考 察

　大気中に存在する汚染物の相関関係について，つぎ

のようなことが認められた．

　1）一酸化炭素と二酸化イオウの相関関係は，都内

3地点で0．9前後の高度の相関係数があった。

　一酸化炭素については，霞ケ関と新宿では混雑の激

しい交差点があって，多数の車がアイドリング，加速

の状態にあるので，多量の一酸化炭素が大気中に放出

され，局地的な汚染を示している．同様な理由で二酸

化イオウも多いものとおもわれる．一方板橋は国道

17号線に沿った場所で，：車も順調に流れており，走行

状態は良好で前記2地点よりも，いつれも少い．これ

に加えて地形，局地的気象条件も考慮すべきであろ

う．Fig．1のように，霞ケ関と新宿では，計算上で

は常に二酸化イオウが存在し，板橋でも一酸化炭素が

0．5ppmのとき，二酸化イオウが2pphm存在して

いることが実証される．したがって一酸化炭素と有意

の相関関係にある二酸化イオウは，自動車排気ガスに

よる汚染の指標ともいうべき一酸化炭素2〕と同一視す

べきではないと思う．

　2）一酸化炭素と一酸化窒素については，どちらも

自動車：排気ガス中に多くみられ，3地点とも0・7～0，9

の有意の相関関係にあったが，二次的に形成されると

考えられる二酸化窒素と，一酸化炭素との相関係数は

0，1～0．4と低く，特に板橋では関連は認められなかっ

た．

　二酸化窒素と二酸化イオウについての相関係数は非

常に低く，0．06～0．1であった。

　このように汚染物聞の相関関係は，都内3地点にお

いては，自動車排気ガスに直接起因するところのもの

について高度の相関が認められたが，二次的に形成さ

れるものについては，その生成反応の進行にともなう

種々の因子の影響を受けるため，一般に相関係数が非

常に低いか，全く認められない場合もある．

L．3）浮遊粉じんなど，発生や増減に影響ある因子が

自動車よりも，他の因子の影響の方が大きい場合は，

別の汚染物との間に相関はみられなかった．

　4）有意の相関関係を示した汚染物については，本

実験で得た式を応用して，現在の測定条件で同一地点

における今後の汚染の推移を予知することが可能であ

る，
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　5）　大気中に存在する主な汚染物の相関関係は，汚

染物の濃度，発生源の種類，規模，状態，地形ならび

に局地的気象条件などによって影響を受けるため，本

実験で得た関係を，そのまま別の地点にあてはめるこ

とは不適当である．この点については，目下検討中で

ある．
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メタノール中毒の実験的研究　（第4報）

14

bメタノールを投与したウサギの肝アセトン

　　　　乾燥粉末の分画の放射能　（1）

長沢佳熊・竹中祐，典

　　　E郷θ7伽θ伽αZS施吻0∫醜6んα？zoZP伽0η伽9・W

況α醗0α0ホ既判θ8伽Fゲα0亡io％SO！∠40θホ0％θ．Z）γぜθ（ε五吻θ僧エ）θγ初θ4

　　　．加？π14σ1臨んαπoZ、4伽匹伽ぜsホθ僧θ♂Eαbb儲（1）

Kakuma　NAGAsAwA　and　Yusuke　TAKENAKA

　　Acetoue　dried　livers　of　rabbits　which　had　been　killed　5　hours　after　of　intravenous　injection

of　20％14C　methano1（0。3ml／kg）were　extracted　with　acid　water（pH　3），　and　the　extract　was　se－

parated　in　seven　fractions　as　shown　in　F量g．1．　The　pH　3　soluble　fraction（1）was　the　most　radio．

active，　being　found　about　50％　of　original　radioactivity．

　　When　this　fraction　was　adjusted　to　pH　5，　a　little　precipitate　occurred，　and　the　most　radio－

activity　remained　in　the　supernatant．

　　The　supernatant　was　concentrated　under　reduced　pressure　and　in　the　concentrate　about　21％

of　the　original　radioactivity　was　found。　After　the　concentrate　was　run　throwgh　gel　filtration

using　Sephadex　G　50　Fine，　G　25　Fine　and　G　10，　the　most　radioactivity　was　found　in　the　fraction

of　700～5，0000f　molecular　weight．

　　Bound　compounds　of　a　part　of　methanol　Inetabolites　seemed　to　be　in　this　fraction．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　著者らは前報1）で，放射性メタノール（14CH30H）

をウサギに静脈注射した場合の体内分布とその消長に

ついて報告した。今回は，放射性メタノールをウサギ

に静脈注射して5時間後にとりだした肝のアセトン乾

燥粉末の分画の放射能について報告する．

輿験方法

　1・肝アセトン乾燥粉末：　20％14Cメタノール／

生理食塩液0．3mZ（約168，000　cpm）／kgをウサギ耳

静脈に注射し，5時間後に静脈内空気注入によってウ

サギを殺して肝をとりだす．肝は生理食塩液を灌流し

て血液を除いたのち約8倍量のアセトンを加えて乾燥

粉宋とする．

　2・酢酸々性水による肝アセトン乾燥粉末の抽出と

分画：1の肝アセトン乾燥粉末に約30倍量の酢酸々

性水（pH　3）を加え，氷室で一昼夜かきまぜながら可

溶性部分を抽出し，Fig．1のように分画する．

　3・ゲルろ過による分画：Fig。1で最終的に得ら

れる減圧濃縮液（7）をpH　8とし，その　2　mZを

Sephadex　G　50　Fine（カラム0．9×100　cm，流速0・38

mZ／min，室温30。C，流入液0．05　M（NH4）2CO3）でろ

過し，放射能を含む分画を凍結乾燥後少量の0．05M

（NH4）2CO3にとかしてさらにSephadex　G　25　Fine

およびG10（条件はG50と同じ）でろ過する．
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Fig．1．　Extraction　and　fractiQnation　of

　　acetone　dried　1圭ver　derived　5　hours

　　after　injection　from　rabbit　which

　　had　been　administered　intravenously

　　20％14C　methanol　in　saline

　4・　放射能の計測：肝アセトン乾燥粉末および各

分画の放射能はTyeら2｝の14Cの液体シンチレーシ

ョンによる計数法によって，Packard　Tricarb　314

EXシンチレーションスペクトロメーターを用いて計

測した．

　結果：肝アセトン乾燥粉宋を酢酸々三水（pH　2）

で抽出し，以上のように操作したときの各分画の放射

能をTable　1に示す．

　酢酸々離水（pH　3）で抽出した可溶性部分（1）に

は，用いた乾燥粉末の約50％の放射能を認めた，こ

の可溶性部分をpヨ5として遠心分離し，沈でん（4）

を除くと上澄み（5）に大部分の放射能を認める．しか

し，この上澄みを40。Cで減圧濃縮すると濃縮液（7）

中の放射能は乾燥粉末の約21％に減じ，1例の実験

では留液（6）中に減少分の放射能を認めた。

　この濃縮液（7）をSephadex　G　50　Fineでろ過し，

Lowry法により発色させ波長750　mμにおける吸光

度を測定すると2つの主要な部分（G50－Fr　I，　Fr　II）

に分かれ，放射能はFr　Iに濃縮液の約7％，　Fr　II

に約57％認められ，それ以外の部分には認められな

かった．このG50－Fr　IIを凍結乾燥後，　Sephadex

G25　Fineでろ過すると同じく2部分（G　25－Fr　I，

Fr　II）に分かれ，用いた試料の50％の放射能がその

Fr　IIのみにみられた．別に，　G　50－Fr　IIの凍結乾

燥試料をSephadex　G　10でロ過すると2部分（G

10－Fr　I，　FrII）に分かれたが，用いた試料の70％の

放射能がそのFrIのみにみられた．このG10－FrI

を凍結乾燥して再びSephadex　G　25　Fineでろ過し，

Lowry法により発色させ波長750　mμにおける吸光

度の測定で求めた分画は1つ得られたのみで，用いた

試料の放射能は全くその部分にみられた。この部分の

Kd値は約0．6であった（Fig．2，3，4，5およびTable

　0，7↑

　0．6

　0．5

i〔i

　｛｝．玉

FrI
Sephadex　G　50　Fine

FrH

　　　1011121314ユ516171819202ユ22232425262728293031323334
　　　　　　　　　　　　　　　　　　へ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tube　number
Fig．2．　Ge1且1tration　diagram　of　fractio11（7）

　　　　in　Fig．1

　　Column：9×1000　mm，　Sephadex　G　50　Fine

　　Medium　solutionl　O．05　M（NH4）2CO3，　pH

　　7。85．

Table　1．　Distribution　of　radioactivities　in　each　fraction　of　Fig．1

Fractions　in　Fig．1

　Acetone　dried　powder

（1）　Soluble

（2）Insoluble

（3）　Acetone　washings

（4）　Precipitate

（5）　Supernatant

（．6）　Distillate

（7）　Concentrate

Experiment　I

cpm＊

1000

400

　90

　0
　3．5

408

190

210

％＊＊

40

9

0．4

41

19

21

Experiment　豆

cpm＊

700

390

　0
16

3QO

　O
146

％＊＊　　・

55

2．3

47

21

＊cpm　per　g．　of　acetone． р窒奄?п@powder

＊＊（cpm　of　each　fraction）／（cpm　of　acetone　dried　powder）×100
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1、5
蓋・・
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FrI

Sephadex　G　25　Fine

　　　　　　Fr　II

　　　910ユ112ユ3141516171819202122232425262728293Ω3132L》

　　　　　　　　　　　　　　　　　tube　number

Fig．3．　Gel　filtration　diagra】〔n　of　G　50　Fr■

　　　　in　Fig，2

　Column：9×1000　mm，　Sephadex　G　25　Fine

　Medium　solution：　0．05　M（NH4）2CO3，　pH

　7．85。

Sephadex　G　10

↑

ぎ

霞。．3

奮。．2

§

紀0．1
碧

　　67
↑

　　0．6

き。．5

8
こ04
§・・

曇・・

塁・1

Fr．工

Fr　II

Sephadex　G　25．Fine

　　　　　456789101112131415161718192Ω＿＿＿→、
　　　　　　　　　　　　　　　　　tube　number

　Fig．4．　Gel　filtration　diagram　of　G　50　Fr

　　　　　　H　　 in　 Fig9　2

　　　Column：9×1000　nlm，　Sephadex　G　10．

　　　Medium　Solution：　0．05　M（NH4）2CO3，

　　　pH　7．85．

　（2参照）．

　　　　　　　　　考　　　察

　回報の実験で，14Cメタノールを投与したウサギの

5時間後の肝のアセトン乾燥粉末にはかなりの放射能

があることを認め，今回はその粉末の抽出，分画およ

　　ユ0エ1121314151617181920212223釜1藷欝・

Fig．5．　Gel　filtration　diagram　of　G　10　Fr

　　　　I　in　Fig．4

　Column：9×1000　mm，　Sephadex　G　25

　　　　　　Fine．

　Medium　solution：0．05M（NH4）2　CO3，

　　　　　　pH　7．85．

びその分画の放射能の計測をおこなった．

　肝アセトン乾燥粉末をpH　3の酸性水で抽出する

と，粉末の放射能の約50％が可溶性部にみられ，1

例の実験では約9％が不溶性部にみられた．このpH

3可溶性部をpH　5にすると若干の沈でんを生ずる

が，これを遠心分離するとその放射能はほとんど上澄

みにとどまる．この上澄みをSephadex分画の試料と

するため減圧濃縮したところ，濃縮液の放射能は上澄

みの約50％に減じたが，1例の実験ではのこりの約

50％が留液にみられた．濃縮の過程で一部が揮散性の

ものに変ったとも考えられるが，留液については今後

の検討にゆずった．

　濃縮液をSephadex　G　50　Fineでロ過し，　Lowry

法により発色させ波長750mμにおける吸光度を測定

すると2部分に分かれ，放射能は遅れてロ過される部

分に試料の約57％がみられた．この部分の分子量を

推定するため，凍結乾燥後Sephadex　G　25　Fineお

よびG10でロ過し，波長750mμにおける吸光度を

測定するとそれぞれ2部分に分かれ，G25では，お

そいロ過部分に凍結乾燥試料の約50％，Gユ0では，

Table　2．　Radioactivi亡ies　found　in　each　fraction　separated　by’gel　filtra亡ion

Sephadex

G50　Fine

mean

G25　Fine

G10

G25　Fine

cpm　of　sample

22

22

22

20

21

8

10

7

cpm　of　Fraction　I

3

1

2

1，5±1

7

％

13．6

4．5

10

7

70

cpm　of　Fraction　I〔

11

10

9

18

12±3

4

7

％

50

45．5

41

90

57

50

100
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はやいろ過部分に試料の約70％の放射能がみられ

た．G10で分けた放射能を含むろ過部分を再びG25

Fineでろ過すると，750　mμにおける吸光度によって

求めた分画は1つで，放射能はこの部分に100％みら

れた．このときのKd値は約0．6であり，この部分

の分子量は約700～5000と考えられる．

　したがって，肝アセトン乾燥粉末中の放射能の約50

％はpH　3可溶性部に移行するが，その放射能はpH

5で等電点沈でんするたんばく部分にはなく，ゲルろ

過による分画で分子量700～5000と考えられる部分に

5～10％が認められた．メタノールの体内変化物質の

一部は，この部分において結合していると考えられ

る．
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　　To　elucidate　the　relationship　between　pyrogenesity　and　chemical　structure　of　bacterial　Iipo・

polysaccharides，　a　lipopolysaccharide　from。配80んθ幅。腕αooあUKT－B　was　extracted，　purified　by　three

methQds，　and　analysed．

　　The　folIowing　results　were　obtained　l
1．

2．

3．

4．

After　puri丘cation，　the　pyrogenes三ty　of　Iipopolysaccharide　from　E．　ooあUKT－B　increased　remar・

kably．　Then　it　seemed　likely　a　concomitant　RNA　was　out　of　relation　to　pyrogenic　aetivity．

The　molecular　weight　of　the　lipopolysaccharide　puri丘ed　with　DEAE－Sephadex　A　25　was　about

200，000．　It　would　be　assigned　to“biologically　active　endotoxin　particles”from　8αZ粥。％θZZα

θ％古θ僧伽醗sS－795　named　by　RibiθカαZ．（1966），　although　the　micellar　size　was　somewhat

sma11er，

Polysaccharide　portiQn　Qf　the　purified　Iipopolysaccharide　was　in　agreement　with　Ra　type　struc’

ture，　which　was　proposed　on　SαZ物。ππαRantigens　by　LOderitzθ渉αZ．（1966），

Lipid　A　constitution　also　resembled　those　of　previously　known　lipopolysaccharide　in　literature

（Burton，　and　Carter，1964）．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　細菌細胞壁より得られる発熱性物質1ipopolysac－

charide（LPS）については，その発熱活性に必須の組

成としてリン酸エステル1），長鎖脂肪酸エステルエ・2）が

挙げられている．LPSは多糖体と脂質（lipid　A）との

複合体であるが，トリクロル酢酸，温フェノールで抽

出した粗しPSは発熱性に関与しないと推定される核

酸，蛋白を含み，これらの除去のためには超遠心分離

法，エタノールからの再良法，カチオソ界面活性剤31

や塩化マグネシウム4）による分別沈でん法などがもち

いられる。
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ぼ
　活性を決定すると考えられる多糖体部分はグラム陰

性菌の場合，ヘプトースからなるcore5）とグルコー

ス，ガラクトースなどからなるside　chain5）から構成

されるといわれているが，多糖体として必要かつ充分

な最小有効構造はいまだ不明である．

　この多糖体と2－keto－3－deoxyoctonic　acid（KDO）

をかいして結合しているlipid　Aはミリスチン酸，β一

町イドロキシミリスチソ酸，グルコサミンなどから構i

成されるが6），その発熱活性に対する役割はもちろん

構造自体もはっきりしていない．

　本報においては，これらをあきらかにする手がかり

として刃・ooあUKT－Bから抽出精製したLPSが発
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熱活性物質の主体であることを示し，ついで，この精

製LPSを化学分析して発熱活性をもたらす多糖体の

化学構造を推定し，さらに発熱活性を左右する因子と

してミセル量の概念を導入すべきことを示し．た．

実験の部

　培養条件　大阪大学匠生物病研究所より分譲された

E．oo砿UKT－B変異株を供試した．

　蒸留水にポリペプトン1％，酵母エキス0．5％，肉

エキス0．2％塩化ナトリウム0．3％を加え，pH　7・2

に調整した液体培地を1しつつルーフラス．コにとり滅

菌したのち，植菌し培養した．

　37。，18時間培養後，3，000r．P．m．10分間遠心分離

して菌体を集め，これを生理食塩水，アセトンでそれ

ぞれ2回洗浄して乾燥菌体を得た．

　LPSの抽出　Westphal法によった，乾燥菌体10

9を350mZの蒸留水（65。）にけん濁し，350　m‘の

90％フェノール（65。）を加え10分間概卜したのち

4。まで冷やして水層を遠心分離し，菌体とフェノー

ル層はふたたび上記の操作をくり返した．水層を集め

蒸留水で3日間透析，減圧濃縮後6倍量のエタノール

を加えて生ずる沈でんを遠心分離し，少量の蒸留水に

とかして凍結乾燥した．この乾燥物を以下粗LPS

（crude　LPS）という．

　粗しPSの精製　精製には次のような三種の方法を

もちいた．

　（1）Westphalらのcetavlon法3｝によった．1％

粗しPS（0．5M塩化ナトリウム）にcetavlon／粗しPS

＝1．5：1の量比まで2％cetavlon（0．5M塩化ナト

リウム）を加え，RNA－cetavlon複合体が完全に沈下

するまで蒸留水で希釈する．上澄を凍結乾燥し，0．5

M塩化ナトリウムにとかして10倍量のエタノール中

に注ぎ，以下常法どおり沈でんをとり，透析後凍結乾

燥した．

　（2）Osbomら41の塩化マグネシウム法をもちい

た．0．8％粗しPS（0．05　M－tris一塩酸緩衝液，　pH　7．2）

に0．020Mまで塩化マグネシウムを加え，生じた沈

でんを0．02M－EDTAにとかし，0．001　M－EDTA，

蒸留水で透析して凍結乾燥した．

　（3）DEAE－Sephadexを利用した。粗しPSをエ

タノールで処理し，RNA含量を30％として，その

19をDEAE－Sephadex　A－25（Cl一型）109ととも

に0．3M一塩化ナトリウムにけん濁，室温で10分間

よくふりまぜたのち吸引したろ液を透析，凍結乾燥し

た．

　ろ紙電気濠動と薄層クロマトヴラフィー　KDO，ア

ミノ性化合物とヘプトースはろ紙電気泳動法により分

析した．東洋科学製C型ろ紙電気泳動装置，東洋ろ

紙No．50をもちい，7～10　Volt／cmで泳動させた．

KDO，アミノ性化合物の場合は，0．1Mピリジンー酢

酸緩衝液（pH　5．3），ヘプトースの場合は0．025　Mテ

トラホウ酸ナトリウムをもちいた．

　ヘキソースの分析は0．3mmのシリカゲルGと

011N一ホゥ酸を含むシリカゲルG薄層，展開溶媒は

60％イソプロパノール／酢酸エチル（35：65）とπ一ブ

タノール／アセトン／水（4．：4：1），上昇法・50。で40

分間展開する薄層クロマトグラフィーによって行なっ

た．

　これらの実験に際して，試料の調製法はそれぞれに

つき結果の項でのべた．

　また同定にはD－altroseから合成7）したし－glycero－

D－mannoheptose，　oxalacetic　acidとD－arabinose

を縮合8｝させて得た2－keto－3－deoxyoctonic　acidを

もちいた．

　還元糖はアルカリ性硝酸銀で，KDOはチオパルビ

ツール酸反応で，ヘプトースとヘキソースはアニスア

ルデヒドー硫酸によってそれぞれ検出した．

　アミノ性化合物はニソヒドリン試薬によって，有機

リソはモリブデン酸一過塩素酸試薬によってそれぞれ

同定した．

　ガスクロマトヴラフィーとそのほかの分析法

　総窒素はミクロデューマ法，また総リンはFiske

Subbarow法によって定量した．ヘキソサミンは

Ehrlich試薬をもちいて9），　D一グルコース，　D一ガラク

トースは島津GC－1　B型ガスクロマト装置，充填剤は

SE－52，カラム温度179。，水素炎検知器をもちいて面

積法により，それぞれを定：量した．またヘプトースは

システィン硫酸反応による510mμの吸収，　KDOは

チオバルビツール酸反応1ωによる発色24時間後の

543mμの吸収を測定し定量にもちいた．

　脂肪酸の定性定量は，試料をメチルエステル化し，

2％ホスフェイトコーティング20％DEGSカラム，

カラム温度180。の条件でガスクロマトグラフィーに

よって行なった．

　物理的性質　LPS　5　mg／（緩衝液mZ）につき日立分

析用超遠心機をもちい，緩衝液はtris－EDTA（0．05

M－tris，0．001　M－EDTA，　pH　8．6）とピリジン酢酸

（ピリジン50m‘，酢酸4mZ，蒸留水で全量を1，250

耐とする．pH　6．1）をもちいて分析した．

　また日立チゼリウス電気泳動装置（HT－B型）で，

LPS　5　mg／（リソ酸緩衝液，　pH　8．0，　mのを14　mA，

105volt，35分間泳動して純度検定を行なった．
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　発熱性物質試験　第七改正日本薬局方発熱性物質試

験法に準拠して行ない，4時間までの発熱曲線下の面

積を100で徐した値をFever　Index－4（R　I・一4）とす

る方法11）にしたがって，粗しPSと精製LPSの発熱

活性を比較した．

結 果

　精製法と発熱活性　乾燥菌体109から約19の粗

しPSが得られ，精製するとき粗しPSからの収量は

（1）では30％，（2）では20％，（3）では20％であっ

た．それぞれで精製したLPSについて，そのRNA，

窒素，リンの含量ならびにF．L－4を測定し，また粗

しPSと比較した結果をTable　1に示した．ミクロヶ

ルダール法による窒素の定量値はミクロデューマ法に

よる値の約1／2であった．

　精製するとRNAがほとんど除かれることは窒素，

Table　1．　Ef〔ect　of　purification　with　various

　　methods　on　RNA，　N，　and　P　contents　and

　　pyrogenesity　of　lipopolysaccharide（LPS）

　　from　E．　ooあUKT－B

Treatment

Without　puri負ca・
tion（crude　LPS）

With　Centavlon

With　MgCI2
With
DEAE－Sephadex

Contents　in　LPS
　（％，w／w）

RNA＊

65

3

4

0

N＊

3．76

6．22

2．35

P＊

3．18

4．08

2．70

F．1．一4＊

25

42

52

41

＊Abbreviations：　RNA，　ribQnucleic　acid；N，

　　　　　　　　　nitrogen；　P，　phosphorus；

　　　　　　　　　F．1．一4，Fever　Index－411）

リソの含量でも裏付けされた．RNAの含量は260

mμの吸収によって定量した．

　いずれの精製法によっても，発熱活性はそれぞれの

0・2μg／kgを家兎に静注したときのF．1．一4値で約2

倍増加していた．

　DEAE－Sephadexによって精製したLPSを以下精

製：LPS（purified　LPS）という．

　精製LPS精製LPSについての超遠心分析の結＝果

をFig．1に示した．

　ビリジンー酢酸緩衝液溶液として，60，300r．P．m．1

時間でFig．1（a）のごとく単一なピークを示すが，

その5分後では，（b），さらに15分後では（c）とあき

らかに糖脂質に特有な界面の崩壊がみられ，tris－

EDTA緩衝液としても同様な現象がみられた．その

沈降定数は5．8S’（ピリジンー酢酸），6，6S’（tris－

EDTA）であった．

　またチゼリウス電気泳動を行なうと，原点にLPS

のみがとどまり，陽極側に泳動されるRNAに由来す

るピークは見出されなかった，超遠心分析で単一のピ

ークを得，さらに化学分析（Table　1）とチゼリウス電

気泳動でRNAを含まないことが示されたので，一定

の分子量かつ高純度の精製LPSが得られたと考え
る．

　精製正PS組成成分の定性　200　mgの精製LPSに

N一硫酸5miを加え，沸とう水浴上30分間加水分解

後，Iipidを沈でんとしてとり，オリゴ糖を含有する

水層はひぎつづいて5時間加水分解する．水層は水酸

化ノミリウムで中和し，硫酸バリウムを除き，5鋤の

石油エーテルと％一ヘキサンで洗い凍結乾燥して糖分

画を得た，

　薄層クロマトグラフィーによってこの糖分画から

D一グルコース，D一ガラクトースが検出され，ろ紙電

　　　　（a）　　　　　　　　　　　　　　　　　（b）　　　　　　　　　　　　　　　　　（c）

　　　　　　　　Fig．1，　Ultracentrifugal　pattern60f　purified　LPS

Analysis　was　performed　by　the　Hitachi　centrifuge　at　60，300　r．p．1n。　LPS（5　mg／mのwas

dissolved　in　pyridine－acetic　acid　buffer　solution（pH　6。1）．

　　（a）：　1hr．　from　start．　（b）5min．　from（a）．　（c）：　15　min．　from（a）
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気泳動法によってL一グリセローD一マンノヘプトースの

存在が確められた．前記の加水分解条件では，ラムノ

ース，チベロース，フユーコースなどは検出できなか

った．

　10mgの精製LPSを0．25　N一硫酸10　mZで沸と

う水浴上25分間加水分解した試料につき，9volt／cm，

3時間ろ紙電気泳動して，ろ紙上に合成KDOと一致

するスポットを検出した．

　沈でんとして得たlipidは水洗，凍結乾燥して40

mg得られ，これについてGerman　Patent　1073150

の方法12｝にしたがい，ギ酸エチルによって抽出した遊

離脂肪酸分画5mgと1ipid　Aが得られ，さらにlipid

Aを加水分解して脂肪酸分画15mgとアミノ性化合

物の存在が推定される水層を得た．

　水層をピリジンー酢酸緩衝液（pH　5．3）をもちい，

7vol／cmで泳動させると，陰極側に速やかに泳動さ

れるエタノールアミン，ついでグルコサンが認めら

れ，原点のニンヒドリン陽性，還元糖反応陽性，有機

リンを検出するスポットはグルコサミンモノリン酸塩

と同定した．

　乾燥鋤彫エチル抽出分画と1ipid　Aの乾燥脂肪酸分

画の脂肪酸組成をガスクロマトグラフィーで分析した

結果をTable　2に示した．

　ギ酸エチル抽出分画とlipid　Aの構成脂肪酸はかわ

らないが，　ミリスチン酸とβ一州イドロキシミリスチ

ン酸の存在比のちがいに興味が持たれる．

Table　2．　Fatty　acid　composition　of　residuaI

　　　　　lipid　from　acid－hydrolysed　LPS

Composition（％，　w／w，　of
　total　rnethyl　ester）

KDOは0．25　N一硫酸で100。，25分間それぞれ精製

LPSを加水分解して定量した．

　結果をTable　3に示した．

Table　3．　Analysis　of　carbohydrate　composi－

　　　tion　of　purified　LPS（％，　w／w，　of　the

　　　total　purユfied　LPS）

Heptose＊Glucose　Galactose　Glucosamine　KDO＊＊

　16．9　　　11．4　　　　11．0　　　　　4．3　　　　1．6

＊L－91ycero－D－lnannoheptose

＊＊2－keto－3－deoxyoctoDic　acid

Fatty　acids

Lauric　acid

Myristic　atid

β一Hydroxy－
myrystic　acid

Palmitic　acid

Unknown

ethyl　formate　extract

28．3

34．4

25．4

13．5

2．9

1ipid　A

18．4

20．5

37．8

5．9

17．4

　精製LPS組成成分の定量　精製LPSを4時間
100。，N一硫酸で加水分解し，　L一グリセローD一マンノヘ

プトースの定量を行なった．

　また精製LPSを4時間，100。，　N一塩酸で加水分解

し，窒素ガス気流中で減圧濃縮乾固後，水酸化ヵリウ

ムデシケーターで完全に塩酸を去った残渣につき，D一

グルコース，D一ガラクトースの定量を行なった，

　グルコサミンは5N一塩酸で100。，2時間（封身中），

考 察

　細菌細胞壁よりLPSを抽出精製する際に遭遇する

問題点として，二二してくる核酸を分離しにくいこ

と，またもちいる方法によって20，000から750，000

にわたるミセルサイズのLPSが得られる（Ribiθ6

α‘．13｝，1966）ことの二点が挙げられる．たとえば，温

フェノール抽出法をもちいるとぎDNAは容易に除か

れるが，RNAは分離しにくく，　RNAは発熱活性を

有するという説が提出された．またミセルサイズにつ

いても，LPSのミセル量が大きいほど発熱活性が高

いという男工3）のあることから，軽視できない問題であ

る．

　本丁でLPSの精製にもちいた陽イオン界面活性剤

Cetavlonは当然ミセルサイズを小さくすると考えら

れ，Osborn法は，　LPSのみを沈でんさせる塩化マグ

ネシウムの至適濃度をきめにくいなどの難点を有する

のに対して，DEAE－Sephadex法は簡便な操作で高

純度かつかなり大きなミセルサイズのLPSが得られ

るので，詰れた精製法といえよう．

　DEAE－Sephadex法によって得た精製LPSの分子

量は約200，000であって，Ribiら13）の“biologically

active　endotoxin　particle”のミセルサイズ（500，000

～1，000，000）　よりゃやノ」、さい．

　しかしこの精製LPSは，その0・2μ9／kgを家兎に

静注するとき最高発熱2。におよぶ典型的な二峰性発

熱曲線をえがくところがらすると，ミセル量の大きな

精製LPSが得られたとしても顕著な発熱活性の増加

を示すとは思われない．Ribiらの説でいま一つの欠

点と思われるのは，伽砂伽0でみられるミセルサイ

ズが生体内でも保たれるという前提のもとに組立てら

れ，発熱活性とミセルサイズの相関関係は，前提条件

の確証がないと単なる現象的推論に止まることであ

る，このことはRibiらが実験にもちいたミセル崩壊

剤sodium　deoxアcholate類似の化合物が生体内に存
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在することからもいえよう．

　RNAがLPSの発熱メカニズムに関与しないこと

は，RNAを含まない精製LPSがRNA含量65％
の粗しPSと比較してF．1．一4値で約2倍の発熱活性

を示したことから推定される．

　精製LPSの多糖体部分がR型のcoreを有する

ことは，ヘプトースとKDOの比がほぼ10：1（Tab・

le　3）であることがE．　ooZi　Rd変異株についての報

告14｝と一致することから推定され，またグルコース，

ガラクトースの分析値（Table　3）を考慮に入れると，

この精製LPSはサルモネラ属菌から得た抗元多糖体

についてL廿deritzらが提案したRa型構造（Fig。2

に引用）を有すると思われる．

　　　　　　Ra

　　　　コ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
　　　　ロ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　コ　　　　　　　　　　　　コ

　　　　！　　　　　　　　　　Gaい　　KDO一十lfpid

　　　　i　汁醤i』
　　　　　　　　　　　　　　　　コ　G且cNAc一トGlc－Gal十Glc一噸Hep－P　i

　　　　i　　Lr，li
　　　　l　　　　（Gal）←・Hep－Pl

＿品＿繭訟島i
　　　　｝　L謙離

　　　　；　i蓄i

　　　　　　　　　　　　＿　ε
　　　　　　　　　　　　　Rc

Fig．2．　Proposed　structure　of　Ra　lipo－

　　　　polysaccharide　redrawn　from
　　　　O．LUderitz，　A．　M．　Staub　and

　　　　O．Westpha1：別oZ．　Rθη．30，192
　　　　（1966）

　　Glc　　：　D－glucose

　　Gal　　：　D－galactose
　　HeP－P　：　1｛eptose　phosphate

　　GlcNAc：　N－acetylglucosamine

　Table　2のようにE．　o醗UKT－B株のlipid　Aは

Burton15）の報告とよく一致した．

　これらのことがらを綜合して，発熱活性を有する

LPSの構造推定を試みる．

　まず多糖体部分は，どのように小さくとも，グラム

陰性菌がみられるRd（Fig．2）類似の構造が必要であ

ろう．Ra型のcoreを有すれば充分である，血清学

的特異性をもたらすチベロースなどの糖の存在は不要

と考えられる。

　また1ipid　A．．は，グリセリンとリン酸（Westphal，

L偲eritz161，1954）を構成成分として有．し，さらにエ

タノールアミン，グルコサミン，．脂肪酸を含有するこ

とから，phosphatidylethanolamine類似の構造を有

するのではないかと思われるが，その構成脂肪酸は

C12～C18のものであれば充分で，不飽和脂肪酸の必要

はないと考えられる．

　以上をまとめると，前述の条件をみたす多糖体と

lipid　Aがモル比でほぼ10：1で複合体を形成し，

このものが界面活性剤の場合とおなじ概念の親水基一

疎水基バランスを有する単量体として存在し，さらに

（複合単量体）100前後のミセルサイズをとるとき，LPS

はもっとも高い発熱活性を示すと思われる．

　最後に，本研究を行なうにあたり御指導御下燵たま

わった板井孝信支所長，山ロー門前皮所長，河内敬朝

薬品部長，加納晴三郎細菌薬理部長に厚く感謝しま

す．

　本研究の一部は第23回薬学大会で報告した．
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ヒゴタイの試作栽培とエヒノプシンの単離

川谷豊彦・大野忠郎・兼松明子

7γ弼σ長戸伽％0／Boん伽P8　Sθ古血γIL．πNα煽ホんθlsoZα痂％0∫Eセん伽ops伽

Toyohiko　KAwATANI，　Tadaro　ORNo　and　Akiko　KANEMATsu

　　Trial　cultivation　of　130雇％ρp8　s就が加ILJIN，　the　sole　species　of　the　genus．growing　wild　in　Japan，

was　carried　out　at　Kasukabe　Experiment　Station　of　Medicinal　Plants　during　a　period　from　1963　to

1967，with　a　view　to　introducing　the　plant　into　floriculture　and．examining　the　presence　of　echinop・

sine　in　the　seeds．

　　1．　Sowing　is　suitable　in　the　spring　and　the　nowering　occurs　in　the　second　year　growth．

　　2．　The　weight　of　1，000　grains　of　seed　was　25．12　g，　being　far　heavier　than　that　of　E．ゲ髭γo，

12．59g．

　　3．　The　seed　yield　per　plant　was　15．40～45．40　g，　being　fa≠greater　than　that　of珍し幅砕。，0，04

～18．02g．

　　4．　The　echinopsine　content　in　the　seed　was　found　to　be　abo亘t　1，5～1」8％，　comparing　favora・

bly　with　that　in　1ジ．γぜ加。．

　　5．　It　has　been　determined　for　the　first　time　that　the　chrom6so血e　numbers　of刃．　sθあルγand

1す．γ銘γoare　both　2％＝32．

　　6．　It　has　been　confirmed　that　E．8θ砿野僧is　easy　to　cultivate　not　only　as　a　Horicultural　plant

but　also　as　an　excellent　source　of　echinopsine．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　ヒゴタイ1％ん伽opεSθ‘琶／加ILJINは本邦愛知以西

の中国，四国，九州に分布する＊1きわめて稀産のキク

科植物で，一名ルリヒゴタイと呼ばれるように径5

cmに及ぶ球形のるり色の頭状花をつけて秋の高原を

飾る美しい多年生草本であって，園芸価値のはなはだ

高い植物の一つである机その含有成分についての報

告はまだみられないようである．

＊1朝鮮海峡の対島の北部（佐護地方），五島列島の

　宇久島，沖の島に分布し，九州本島では九重阿蘇

　の高原地方に自生し，阿蘇熔岩め流れた球摩盆地

　を経て，霧協山の山腹に及び，さらに鹿児島県の

　肝属半島に入って，国見山脈西部の原野にひろが

　っている1｝．最近関東平野でも発見された2）．な

　おヒゴタイの語源について深津の研：究がある3｝．

＊2近時，九州地方とくに九重，阿蘇地方のヒゴタ

　イは旧暦のお盆にいわゆる盆花として墓前に供え

　るため，また切花として都会に売り飛ばされ乱穫

　がはなはだしく，ために植生は著しく減少しっっ

　ある．早く園芸化してこれを栽培し自然を保護し

　たいものである．

　近年，ソ連で同属植物E．γ伽oL．＊3，且spんαθγo・

0θpんα‘粥L．＊4の果実（種子）中のアルカロイド成分

の検索4）と生理作用の研究5）が行なわれ，

　　　　　　　　　　　　0
　　　　　　　　　　　　ロ
　　　　　　　　　ノ＼〈
　　　　　　　　　I　II　「1
　　　　　　　　　＞＼N／
　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　CH3

　　　　　　　　　　　（1）

　　　　　　　　　Echinopsine

含有アルカロイドechinopsine（1－methyl－4（1　H）一

quinolone）（1）がストリキニーネ，ブルシンに似た

＊3和名ルリタマアザミまたはウラジロヒゴタイと

　いう，ソ連では，果実からとるechinopsineを目

　的として，原料として聾生の採集だけでは間に合

　わず，栽培による方法がとられている，

＊‘和名セイタカヒゴタイという．ルリタマアザミ

　とセイタカヒゴタイはともに球形で青藍色の美し

　い花をつけるので，本邦でも花壇，鉢植などに栽

　植され，また切花にされる，
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生理作用をもち，毒性はよわく，ヒヨリンエステラー

ゼを抑制し，神経筋肉シナプスにおける興奮の伝導を

容易ならしめることから，不全麻痺および全麻痺，神

経叢炎，脊髄神経根炎に，また低血圧症などへの応用

が報告された．

　著者らはこれらの報告に注目し，本邦産唯一の

肋ん伽op8属植物ヒゴタイの園芸化を目的として試作

を行なうとともに，含有アルカロイドの検索を試み

た．

　ヒゴタイは，元来高富系の植物で，昔朝鮮と陸続き

であったころ共通に分布して，それが現在も残ってい

るいわゆる残存植物であって，植物地理学上重要な植

物である．1963年10月，川谷は霧島および阿蘇国立

公園の自生地を調査し，飯田高原および城島高原で採

集した種子を用いて試作を行ない，またルリタマアザ

ミ，セイタカヒゴタイと相互に比較観察した．生育2

年目（1965年）に初めて開花したので，この種子を材

料として含有アルカロイドを検索した．その結果兼松

によりechinopsine約1．3～1．8％が確認された．

　ヒゴタイは栽培容易であって，echinQP§ine含量に

おいて前記2種に匹敵し，また稔実において前記2種

よりはるかに優れ種子収量：も多く種子そのものも大き

いから，園芸植物としてだけでなくechinopsine資源

としてきわめて優秀であることがわかった．これらに

ついて報告する．

　本研究に対し終始激励を与えられた前所長刈米達夫

博士に謹んで敬意を表し，また化学分析に関して懇篤

な御指導を賜った生薬部長下村孟博士ならびに名取信

策博士に感謝の意を表する．さらにechinopsineおよ

びechinopsine　picrateの標品を分与された製薬研究

部の神谷庄造博士，末吉祥子技官に感謝する．

ヒゴタイ自生地の調査

　阿蘇国立公園の飯田高原（大分県玖珠郡）1963年10

月7日～10月8日調査．　ヒゴタイの自生は同高原

（海抜700～1，000m）のいずこにも見られるというわ

けではなく，局部的に集団をなしている．しかしてこ

の集団もヒゴタイ単一の論叢ではなく，トダシバ，ネ

ザサ，ワラビ，マツムシソウ，サワヒヨドリ，オガル

カヤ，ワレモコウ，　ウメバチソウ，ヤマヤナギ，ハ

ギ，アリノトウグサ，リンドウ，ツリガネニンジン，

アソノコギリソウ，キスゲ，ハパヤマボクチなどの植

生中に見られる．最も自生の多い場合でも数平方メー

トルに1本の程度である．

　自生地は火山灰質土壌で，うつ閉度の低い，日当り

のよい高燥な草原である．

　なお採種の適期としては1，9月下旬から10月上旬

がよいと思われる。

　霧島国立公園のエビノ高原（宮崎県西諸県郡）1963

年10月4日～10月5日の調査．　自生を認めること

がでぎなかった．

実験材料

　実験材料
　ヒゴタイE．3θ5iノ加1963年10月飯田高原下部（よ

しぶ）および域島高原において採種したものである。

　ルリタマアザミE．γ伽。およびセイタ．カヒゴタイ

E8卿α卯ooθ嬢α伽sは国内各地および種子交換によ

って外国から入手したものである．

実験方法

　1・栽培の概要

　秋播　　国内および種子交換で得た外国産ヒゴタイ

属植物＊5は1963年9月27日と同10月25日に，幅1m

の短冊形の苗床を作り，弓馬15cm，1条に0・59＊6

を播種した．九州地方で採種した2系統のヒゴタイは

同様にして10月25日播種した．9月27日播種のも

のは10月5日発芽始，同7日発芽そろいとなった．

10月25日播種のものは発芽始11月3～6日，発芽そ

ろい11月9日であった．

　春播　　育苗場所と播種期を異にして育苗した．す

なわちヒゴタイは温室（最低10。）と露地苗床に，ル

リタマアザミはガラス室と露地苗床に分けて播種し

た．温室，ガラス室では木箱を用い，1箱に5gの種

子を播種し，種子量の少ない外国より入手のものは直

径30cmの植木鉢を用いた．播種期は温室およびガラ

ス室は1964年2月20日，露地苗床は秋播のものと同

様にして4月3日であった．またこの際その後外国よ

り入手したものは鉢播として露地に播種した．

　温室育苗のヒゴタイは発芽始3月6日，発芽そろい

3月26～4月2日，ガラス室育苗のものは発芽始3月

10～4月2日，発芽そろい4月1～15日であった．露

地育苗のものは発芽始4月14～20日，発芽そろい4

月16～23日であった．

　定植　　秋播のものは1864年4月20日，春播のも

のは同年5月15日および6月15日に条間66cmの

高畦作りとして株間30cmに定植した．肥料は6月

17日に化成肥料（N8，　P　8，・K：8）を10アール当り

＊5セイタカビゴタイは11月19日ガラス室の植木

　鉢に播種した．12月7日発芽．

＊6本報でいう種子は厳密には表面の毛を除いたそ

　う果というべきである．
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33．8kgを施した，

　II．生育調査

　生育第1年目（1964年目は7月2日目生育調査を行

ない，その後（9月30日）開花の有無を観察し，1965

年3月9日生存株数を調査した．

　生育第2年目（1965年）にはルリタマアザミその他

は9月3～8日，ヒゴタイは9月27～29日生育と結

実状態について調査した．

　生育第3年目（1966年）にはルリタマアザミその他

は9月5日目ヒゴタイは9月27日生育と結実状態に

ついて調査した．

　IIL　染色体数

　TJIO＆LEvAN〈1950）法によった．，幽

　1V．　Echinopsineの単離と同定

　生育2年目（1965年）に至り開花結実したので，ヒ

ゴタイおよびルリタマアザミのそれぞれ1系統Ec－12

およびEc－14の秋播，春播のおのおのについてechi・

nopsine’の検索を行なった。

　1．抽出　　種子おのおのについて10～309をと

り，エタノール幽300mZ，10％酷酸10　m3を加え，3

hr温浸．ろ過し，エタノール留去．水油70　mZを加

え，π一ヘキサン50mZで2回洗う．脆一ヘキサソ層を

濃縮し，T．　L．　C，を行なったが塩基性成分は認められ

ず．水層は30％水酸化ナト．リウム液でアルカリ性と

し，・ク目βホルム約40謡で3回抽出．クロロホルム

層を水洗し，クロロホルム留去．残査を粗アルカロイ

ドとして秤量：．

　2．薄層クロマトグラフィー（T・L・C・）　吸着剤：

K：iese】gel　H（メノレク製），　250μ，110。，1hr乾燥i．　展

開液：酷酸エチル：エタノール（1：1）．呈色試薬：

　ドラーゲソドルフ試薬．

　3．ecLinop8ineの単離と同定　　粗アルカロイド

をベンゼンから再結晶，淡褐色結晶．mp　150～151。．

echinopsine（文献値6）mp　152～153。）と混融，融点

降下なく，IR一致

　41・picrateの生成　　echinopsine　78．4mgをク

　ロロホルム1mZにとかし，2％ピクリン酸一エタノー

ル溶液を加えると黄色却々が生ず惹沈殿が生じなく

なるまで加え（約7mの，析出した沈殿をろ取．収量

112．’15mg．エタノールから再結晶，黄色結晶，　mp

225。．echinopsine　picrate（文献値6｝mp　226ρ）と混

融，融点降下なく，IR一致

　　　　　実験結果および考察

1，生　育

生育1年目，2年目，3年目の生育調査の結果はそ

れそれTable　1，2，3のとおりである，

　1・生育1年目の生育概況　　生育1年目は一般に

開花せず，ルリタマアザミの秋播（Ec－6，7，8）にご

くわずかに開花が見られたに過ぎず＊7，ヒゴタイは全

然開花を認めなかった．

　生育は初期のものを除いて一般に，種系統，播種

期，育苗場所によって差は認められなかった．秋播は

春播に比べて著しく発芽が悪く，加えて越冬中枯死す

るものが多いので得苗数はきわめて少なくなる．した

がって実際には春心するのがよいと思われる．

　1年株の越冬後の生存率は一般に良好であった．

　2．　生育2年目の生育概況　　崩芽の時期はルリタ

マアザミ3月上旬，ヒゴタイ4月上旬であった。ルリ

タマアザミ，セイタカヒゴタイは7月中旬から開花を

始め，7月25日から30日頃までが盛花期であった．

これに対しヒゴタイは8月上旬から開花を始め，同月

中旬から下旬にかけて盛花期となり，開花期はルリタ

マアザミに比し約2～3旬遅れる．開花株率は3種い

ずれもほとんど100％であった．

　生育（草丈）は播種期，育苗の場所によって差異を

認めなかった．ルリタマアザミの草丈は系統によって

異なるものがあった．

　1株当りの頭花数および1株当りの結実頭花数は

Ec－26（ルリタマアザミの1系統）が多く，その他に

は差が認められなかった．

　1株当りの種子重および結実頭花率（全頭花数に対

する結実国花数の割合，％）は，ヒゴタイ（15．40～

45．40gおよび54．6～95．2％）がルリタマアザミ

（0．04～18．029および1．4～77．6％），セイタカビゴ

タイ（4，14gおよび32．0％）に優る傾向が認められ

た．ルリタマアザミのなかには（例えばEc－18）結実

のきわめてわるいものがあった．

　四花の大きさ（横径，縦径，二重）はセイタカヒゴ

タイが最も大きく，ヒゴタイこれに次ぎ，ルリタマア

ザミが最：も小さい．

　1頭花中の小花数は，ルリタマアザミは系統によっ

ては他2種目り少ないものがあるけれども，1頭花中

の稔実種子数および種子重はヒゴタイが最も優れてい

る傾向が認められた．

　　2年株の越冬後の生存率はヒゴタイ約60％，ルリ

　タマアザミおよびセイタカヒゴタイはそれぞれ90％

　および100品目あった．

　　生育3年目の生育概況　　萌芽の時期，および開花

の時期はともに生育2年目のものと大体同じであっ

＊7開花株率，3．7％，結実したものはEc－6のみで

　あった．
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Table　3，　Growth　and　development，　fru6tification　of　Echinopses　6ultivated　at　Kasukabe（1966）

　　　　（Third　year　growth；Average　of　5　pl塾nts　exa血ined；E．幅加。　and　E．　spんαθToeθ鈴んα施s，

　　　　　　　　　　　　　harvested　Sept．5；五7．　sθ認ノセγ，　harvested　Sept．27）

Strain

No．

Ec－12

Ec－13

Ec－12

Ec－13

Ec－12

Ec－13

Ec－6、

Ec－7

Ec－8

Ec－14

Ec－15

Ec－18

Ec－21

Ec－22

Ec－25

Ec－6

Ec－14

Ec－15

Ec－14

Ec－15

Ec－6

Ec－22

Name　of

plant

1ワ．sθ翻〆診ケ

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

1ワ，7％γo

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

E．spんαθ㌍0－

　oθ1）んα伽s

E．幅抑。

　　〃

　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

Seed　origih

Kyush且，　Handa

〃

〃

〃

〃

〃

，Kij加a

，Handa

，Kijima

，Handa

，Kijima
◎ita　Pref．

Kyoto　Univ．

Takii　Co．

Nagano　Pref．（Mr．　Mitsuishi）

Nagano　Pref．（Mr．　Ninomiya）

Tallinn

Rennes

Matsumoto　City
RQstock

◎ita　Pref．

Nagano　Pref．（Mr．　Mitsuishi）

Nagano　Pref．（Mr．　Ninomiya）

Nagano　Pref．（Mr．　Mitsuishi）

Nagano　Pref，（Mr．　Ninomiya）

Oita　Pref．

Matsumoto　City

Season

　of
SQWlng

Autumna｝

　　〃

Springb）

　　〃

Springe）

　　〃

．Autumnd｝

　　〃

　　〃

Autumnb＞

　　〃

　　〃

Autumne＞

Springe）

　　〃

Springb）

　　〃

　　〃

Springc）

　　〃

　　〃

　　〃

Place　of

SOWlng

　Open　air

　　　〃

．Green　house．

　　　〃

　Open　a圭r

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

Glass　house

Open　air

　　　〃

Glass　house

　　　〃

　　　〃

Open　air

　　　〃

　　　〃

　　　〃

M．D，（0．05）

M．D．（0．01）

M．D．（0．001）

Plant
height

（cm）

147．2

130．0

126．6

153．0

128、6

　No．　of

flower，

　　heads
per　plant

10．8

8．0

8．0

13．0

8．6

Seed
yield

per
plant
（9）

14．94

8．50

11．16

6。14

8．64

Unable　tO　mVeStigate

94．6

105．4

111．0

90．4

109．0

116．6

134，6

125．0

117．0

87．0

94．8

88．2

93．8

99．8

92．0

112．0

24，2

27．3

31．0

16．6

25●6

16．8

17．6

18．0

12．8

12．6

7．4

12．0

15．8

14．4

15．4

14，6

16．8

20。8

4。4

13．0

14．7

16．7

1．40

4．78

10．62

9．28

1，74

0，32

6．76

0，92

3。62

3．06

0．80

8．34

5．48

7．38

4．74

0．74

9．77

11．02

12．50

a，b，　c，　d，　e：　See　footnote　of　Table　1．

た．

　ルリタマアザミおよびセイタカヒゴタイは正常に生

育したが，ヒゴタイは5，6月頃から病害らしいもの

が発生した．これが開花株率に影響したもののごと

く，前2種はほとんど100％．であったが，ヒゴタイは

約40％であった．

　草丈はヒゴタイがルリタマアザミよりも高い傾向が

認められた．

　1株当り頭花数および種子重は，3年株のものは2

年株のものに比して，ルリタマアザミ．，ヒゴタイとも

に少なくなるようである．こ．れは肥培管理のよろしき

を得て改善できるものであるか否かさらに研究を必要

とする．

　収穫種子についての計測結果はTable　4のとおり

で，ヒゴタイ種子はルリタマアザミより大きい．

　1）千粒重はヒゴ’タイ25．129でルリタマアザミ

12．59gより著：しく重い＊8．

　2）長径，幅径，厚径いずれもヒゴタイはルリタマ

アザミより大きい．

　II．染色体数

　ヒゴタイE・sθあ！加（Ec－12，13Lルリタマアザミ

E。幅診。（Ec－7，8，14，15，18）ともに2％＝32であ

る．この2種の染色体数は文献未記載＊9で，初めて

＊8ソ連薬用植物図譜にはルリタマアザミの千粒重

　は6．8～109とある7ン．

＊9Darlington＆Wylie（1955）8｝｝こはセイタカビゴ

　タイE．s勉αθγoo仰んα勧sのみ既知で2π＝32

　とある．
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Table　4．　Dimensions　of　the　seeds　of勘ん伽op8εθ認．角ゲILJIN　cultivated

　　　　　at　Kasukabe，　as　compared　with　those　of　1ヲ．幅加。　L．

　　　　　（The　seeds，　raised　from　the　third　year　growth，1966）

Weight　of

　1，000grains

Length　　（mm）

Width　（mm）

Thickness（mm）

Strain

No．

Ec－12

Ec－14

Ec－12

Ec－14

Ec－12

Ec－14

Ec－12

Ec－14

Name　of

plant

E．sθ古iル僧

E。短加。

習．sθ面ル7・

E．γぜ加o

E．sθ拓ル7・

E．幅甜0

E．8θあルゲ

E．幅加。

．　No．　of

measurelnent

10

10

100

100

100

100

100

100

Range

24．9酎25．4

12．4～12．9

7．82～12．00

6．10卍8．91

1。53～　2．90

1．46～　2．35

1．47～　2．51

1．14～　1．95

Mean

25。12

12。59

9．63

7．22

2．17

1，79

2．06

1．57

Standard
deviation

　　σ

0．20

0．22

1．39

0。64

0．31

0．17

0．19

0．11

CoefF．　of

variation
　（％）

0．8

1．8

14．4

8。9

14．3

9．7

9．2

7．2

　　　　　　　　　　Chart　1．

Extraction　of　crude　alkaloids　from　the　seeds　of

　　Eoん②？zOps　8θ拓！診ゲII・J工N　and　1ず．γ励ゲ。　L．

　　　　　　　　　Seeds

　　　　aq．1ayer

　　　　　　　basified　with　30％NaOH

　　　　　　　extd．　with　CHC13

　　　1　　　　1
CHC13－layer　　aq．　layer
1・v・pd・

extd．　with　EtO正【＋3％AcOH

evapd．

added　with　H20

extd．　with％一hexane

　　　　　I

　％一hexane　layer

crude　alkaloids

Ec胃工2・

Ec－12・

Ec－14・

Ec－14・

E南　。

o
o
o
o
Q

　　　幽　ocbil監opsiロe

Fig．1．　Thin　layer　chrolnatogram　of　crude　alkaloids
　　　　of　Ecん伽ops　sθあル7・and　E．短抑。

大野により決定されたものである＊10．

　IIL　ecbinopsineの存在と含有率

　Chart　1に従って抽出し，得られた塩基性画分につ

いて，薄層クロマトグラフィー（Fig．1）を行ない，

含有アルカロイドはほとんど単一であることが認めら

れた．ベソゼソから再結晶して，淡褐色結晶mp　150

～151。を得，echinopsine品品との混融，赤外線吸収

スペクトルの比較から，含有アルカロイドはechinop－

sineであることを確認した．また．picrate，黄色結晶

inp　2250に導き，　echinopsine　picrateとの混融で融

点降下をみず，赤外線吸収スペクトルも一致した．し

たがってヒゴタイ瓦S観ル㌘に含有される主アルカ

ロイド成分はechnopsineである．　Table　5に示すよ

うに，含有率は約1．3～1．8％で，ルリタマアザミ房．

7伽。の約1．3～1．5％＊11に劣らないことがわかった．

　IV・総括
　ヒゴタイは栽培容易であって，ルリタマアザミより

種子は大型で収量も多く，echinopsine含量も高いか

ら，園芸植物としてだけでなく，優秀なechinopsine

資源ということができる．

＊10Nov．19～29，工963

＊11ΦpomBaら（1959）によればルリタマアザミ種

　子中にechinopsine　1．4～1．5％を含有するとい
　う9｝．
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Table　5．　Echinopsine　content　in　the　seeds　of　1弛ん盛物op8　sθあ！加ILJIN

　　　　　　　　　　　　　　as　colnpared　with　that　in　E．幅艀。　L．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Second　year　growth，1965）

Strain
No．

Ec－12

　〃

Ec－14

　〃

Name　of　plant

励ん客？ZOPS　8θ拓．角ゲ

　　　　　〃

E。　　　　幅古γo

　　　　　〃

Seaso皿of
SOWlng

Autumna）

Springb｝．

Autumna）

Springb・c）

Date　of　harvest
　　　　1965

IX　　27

工X　　28

D（　6～10

D（　　　8

Echinopsine
content（％）f）

1．8

1．3

1．3

1．5

a，b，　c，　d：　See　footnote　of　Table　1．

f）On　moisture　free　basis

　　　　　　　　　　　　　摘　　　要

　　この研究はヒゴタイの園芸化とechinopsine含有の

有無を試験する目的で行なわれたものである．

　L　ヒゴタイは春播が適当であって，生育2年目に

おいて開花する．

　2．　ヒゴタイ種子の千粒重は25．12gであって，ル

リタマアザミの12．599より著しく重い．

　3．1株当りの種子収量は15．40削45．409であっ

て，ルリタマアザミ（0．04－18．029）より著しく多

い．

　4．種子にechinopsine約1．5～1．8％の含有が確

認された．これはルリタマアザミのそれに匹適し得る

ものである。

　5．　ヒゴタイ，ルリタマアザミの染色体数は，とも

に，2％＝32であることが初めて決定された。

　6．かくて，ヒゴタイは栽培容易であって，園芸植

物としてだけでなく，echinopsine資源としてきわめ

て優秀であることが確認された．
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　　HHe　cpe八cTBa　H3　pacTeHH益，　c．218，（1962），瓢e双・

　　rH3，皿OCKBa．（川谷豊彦訳：　薬事日報，　No．

　　3，292～3，296（1963））．

6）S．Kamiya：　σんθ物．翫α鋼吻．　B％ZZ．（％吻。），

　　10，　669　（1962）．

7）H．B．　LエHuHH　（r八aBHH茸peAaKTop）：　ATπac

　　πeKapeTBeHHblx　pacTeHH鼓，　c．356（1962），皿eノ【・

　　rH3，　MOCKBa．

8）C．D．　Darlington，　A．　P．　Wylie：Chromosome

　　Atlas　of　Flowering　Plants，　p．262　（1955），

　　George　AIlen＆Unwin　Ltd，　London．

9）B．H．ΦpoπoBa，　A．　H．　BaHKoBcK虹員，　E．C．）Ke・

　　五e3HoBa：　TpyAH　BレIJIAPa，（C60pHHK　pa60T

　　oTノ〔eJla　xHMHH），11，92（1959）．

セクリニン原料ヒトツバハギの栽培試験 （第4報）

川谷豊彦・大野忠郎・兼松明子・栗原孝吾

　　　　　ωZ拓砂α拓。％」翫Pθ？・づηzθ？循s（ゾSθo麗併言％θ9αs2げ？。％あoosαEE紐）．αs　Sθoz¢？・dπづ％θSbz搾。θ．　IV

　　　　　　　　　　　　　　　　Toyohiko　KAwATANI，　Tadaro　OHNo，　Akiko　KANE皿ATsu

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　and　Kδgo　KURIHARA

　　　1．　The　seasonal　variation　of　growth　and　development，　leaf　yield　per　plant，　total　alkaloidal

content　in　the　leaf，　and　total　alkaloidal　yield　per　plant　was　examined　with　the　fourth　year　growth，

during　a　period　from　June　11，1965　to　October　1，1965（Table　2）．　Considering　the　results　together

with　those　of　the　experiments　in　Part　III　of中is　series　c耳rried　out　by　the　same　method，．no　sig・
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ni丘cant　difference　was　observed　in　the　total　alkaloidal　content　harvested　frQm　June　to　September

（TabIe　9）．

　　2．　Examining　the　leaf　yield　per　plant，　harvested　once　a　month　from　June　to　OctQber，　each

at　the　beginning，　during　four　years　from　1963　to　1966，　with　the　second，　third，　fourth，　and　fifth

year　growths，　respectively，　influence　of　the　year　of　growth（y）and　the　season（month）of　harvest

（H）were　stlldied（Table　16，17）．

1）

2）

3）

3．

rWaS　nOt　SignifiCant．

The　interaction　Yx王f　was　very　highly　significant．

Hwas　very　highly　signi丘cant．　The　leaf　yield　per　plant　was　highest　in　July　and　August，

that　in　September　and　June　came　next，　and　that　in　October　was　the　lowest．

It　is　concluded　that　the　most　suitable　season　of　harvest　is　during　one　month　and　a　half

centering　the　latter　part　of　July．

　　4．

third．

　　5．

The　total　alkaloidal　content　in　the　leaf　was　higher　in　the　fourth　year　growth　than　in　the

It　has　been　con丘rmed　that　the　total　alkaloidal　content　in　the　root　is　lower　in亡he　female

plant　than　in　the　male．

（Received　May　31，1967）

　第3報3）に引続いて1965年および1966年に実施

した試験の結果について報告する．すなわち，1965年

においては，4年株について6月から10月まで毎月

1回収穫して，収葉量，総アルカロイド含量，1戸当

り総アルカロイド収量の時期的変化を追求した．また

本報における化学分析の実験誤差を用いることによっ

て，第3報の総アルカロイド関係の試験結果を再検討

するとともに，これと本甲の試験結果を総合する考察

を行なった．

　1966年においては，5年株について生育と三葉量の

前記のごとき時期的変化を追求した。前日1・3）とあわ

せ2，3，4，5年株の収胃壁の時期的変化の成績から，

三四および収穫時期の影響の解析を行なった．その結

果収穫適期の合理的決定が可能となって，7月下旬を

中心とする前後1月半にわたる期間であると決定する

ことができた．これらについて詳報する．

　本研究の化学的分析について懇篤な御指導を賜わっ

た生薬部長下村孟博士および名取信策博士に感謝の意

を表する．

　II．収　穫

　1．系統別の比較　　1965年8月2日，3日に収穫

した．

　2．4年株の収穫時期別の比較　　収穫は既報と同

様に1回限りとし，1965年6月11日，7月1日，8月

2日，9月1日，10月1日の5種類とした．

　化学分析用検体は1畦17～18個体を個体ごとにラ

ンダムに3群に分け，各群の個体の葉を混合したもの

から509を取った．分析は1検体につき2回行なっ

た．

　3．5年株の生育と収葉量　　1966年5月12日，

6月1日，7月1日，8月1日，9，月1日，9月30日

の6回収穫した．化学分析は実施しなかった．

　IIL　総アルカロイドの分析と薄層クロマトグラフ

　　　ィー

　第3報と同様である．A1（法）はアルカロイドフラ

クションの重量，A2（法）は滴定値によるアルカロイ

ド含量の定量値である．

実験結果および考察

実験材料および方法

　1．実験材料
　1．系統別の比較　　第2報2），第3報3｝に報告した

ものの3年株または4年株である．種子番号1526，

1527，1082，1035，1104，1825は第2報のものが1年

株のとき採種して育苗し1963年5月20日定植したも

のである．

・2．4年株の収穫時期別の比較　　既報1～31の種子

番号1526の4年株である．

　3．5年半の生育と収葉：量　　同上の5年株

1。化学分析の分析誤差および実験誤差の検討

1．分析誤差（θ2）　全実験の分析誤差は，

　　　　　　　　　　パ　A1法　d．云12　σ2＝0．002500

　　　　　　　　　ハA2法　d．∫12σ2＝0．000258
A

第3報に報じたA1法，　A2法のd，∫30のσ2と

それぞれ有意差は認められない．

　2．　実験誤差（θ1）　本報の実験誤差θエは

　　　　　　　σσ2十2σθ2

によって見積られる．
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　ここに

　　σ～　分析誤差

　　σ、2　個体誤差などを含む圃場試験に伴う誤差で

　　　ある．

　　　　　　　　　　　　　ハ　　　　A1法　　♂．式8　σ2＝0．017875

　　　　　　　　　　　　　ム　　　　A2法　d．ズ8　σ2＝0．001738

　11．系統別の比較　　（Table　1）

　崩芽期（4月上旬），開花（5月中旬から8月上旬ま

で），結実始（7月上旬），落葉始（9月下旬）は，株令

によっても，また系統（本邦産・外国産）によっても

差異は認められなかった．

　収葉量も系統間に差を認め得なかった．

　III．4年株の収穫時期別の比較　　（Table　2）

　生育および亭亭量，総アルカロイド含量，1株当り

総アルカロイド収量，薄層クロマトグラフィーの結果

はTable　2のとおりである，収穫時期を丑とし，

6，7，・・，10月収穫をそれぞれ」臨，」脇，・・，」弘。と略

記する．

　草丈は時期的変化は有意でなかった．

　1株当り風乾収葉量は大体において，生育期聞＊1の

前半に高く後半において著しく低下した．すなわち

魚，私，属には差なく，島は前三月より著しく少

なくなり，」田。は落葉して収穫はなかった．これは3

年株とほぼ同様の傾向ということができる．

Table　1．　Growth　and　deve正opment　and　leaf　yield　per　plant　of

　　　　　　　　Securinegas　cultivated　at　Kasukabe（1965）

　　　　　　　　　　　（Comparison　between　strains）

Seed
（strain）

　No．

T－1

T－3

T－5
T－12

1574

1391

1526

1527

2616

1082

1035

1104

1825

1837

1217

1218

1261

1262

1392

Name　of　plant

S．s馳が彫痂osα

　　　〃

　　　〃

　　　〃

S．s麗がγ窃600sα

var．α？％α？η昭？ZSZS

s．¢窃7づ8si？箆α

s．ガ％99θ（煽θs

S．s窃∬r麗ぜoosα

　　　〃

S．」尾％σ9θoi〔1θS

　　　〃

s．γαη筋動γα

　　　〃

S．ガ％99θo掘θ8

　　　〃

S．γα？畷βo僧α

S．8脆がr漉oo8α

S．ガ麗99ε0掘θS

　　　〃

Origin

Okayama　Pref．

K6chi　Pref．

Hiroshima　Pref．

Tokyo

Tanegashima

Cluj

Kuibyshev

　　〃
Darmstadt

K6rnik

Munich

Frankfurt　a．　M．

Vienna

T6bor

Brussel

　〃

Szeged

　〃
Cluj

Year　of
growth

3

3

3

3

4

4

3

3

4

3

3

3

3

4

4

4

4

4

4

1No，of
　plants
harvested

7

2

3

2

4

5

5

5

5

5

5

5

5

5

3

5

4

3

6

Date　of
harvest

2／阻

　〃

　〃

3／皿

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

A．M．　D．（0．05）a）

A。M．　D．（0．01）

A．M．　D。（0．001）

Plants
height

（cm）

154

128

92

154

74

197

184

177

145

168

176

185

155

175

160

170

130

173

150

70

81

93

No．　of

prlmary
branches

36．7

25．0

14．3

42．5

29．0

33，6

39．0

36．8

35．8

36．4

35．2

41．4

38．0

36．0

45．0

．39．6

35．8

36．7

35．3

23．9

27．6

Air－dried
leaf　yield

per　plant
　（9）

66．9

81．5

7．3

29．0

50．8

76．4

81．8

51．0

37．6

43●6

76．2

74．8

65．2

31．2

57．7

33．6

34．3

71．0

33．3

n．S．

117．5

a）　Approximate▽alue　of　minimum　difference　by　Tukey，s　procedure（q－test）for　s三gnificance　at

　　the　5％　里eve1

＊1この年は10月には採葉できなかったが，年によっては少量ではあっても採血できるので，生育の終期は10

　月ということができる．また萌芽が4月中旬であるから，5月（上旬）の下葉量は問題にならない．したがっ

　てここでいう生育期間とは，実際に採葉できる期間6～10月の意である．
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Table　3．・Correction　of　analysis　of　variance　of　Table　l　in　Part　III（A1）

Fact6r D．F． S．S． M．S． Fo E（M．S．）

Strain　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ll

　　between　groups　　　　　　　　　　2｛W、，h、。　g，。ups　　　9

Error　of　experiments　　　（θi）（8）

Error　of　chemical　analysis（θ2）（12）

0．213583

0．115998

0．097578

0．057995

0．010842

0．017875

0．002500

5．35＊

7．16＊＊

σ，2＋2σθ2＋2σ、2＋2僧1σP2

σ。2＋2σ¢2＋2σ。2

σ、2＋2σ，2

σσ2

Table　4．　Correction　of　analysis　of　variance　of　Table　l　in　Part　III（A2）

Factor D．F． S．S． M．S． Fo E（M．S．）

Strain

　　between　groups　｛

　　within　groups

Error　of　experiments
Error　of　chemical　analysis

11　　　　　　　0．083413

　　2　　　0．045332

　　90，038081
（θ1）（8）

（θ2）（12）

0．022666　　　5．36＊

0．004231　　　2．43

0．001738　　　6．69＊＊

0．000258

σ02＋2σθ2＋2σs2十2γ1σP2

σ、2＋2σθ2＋2σ、2

σ。2＋2σ、2

σ02

　総アルカロイド含量はA1，　A2ともに，」隣，　j田，」縣，

珊の間に有意差なく，換言すれば採葉のできた全生

育期間を通じて時期的変化を認めなかった．

　1株当り総アルカロイド収量は風乾干葉量とほぼ平

行する傾向を示し，生育期間の前半（島，私，孤）に

多く，後半（E』，私。）は著しく少ない．

　薄層クロマトグラフィーではセクリニンのほか，ア

ロセクリニンの存在が認められた．両者（またはその

対称体）以外のアルカロイドは検出されなかった．

　IV．第3報の総アルカロイド含量関係の結果の検

討

　第3報では実験誤差σ、2＋2σ、2が見積られないので，

やむを得ず，これに近い産地内系統の不偏分散（♂．！＝

9）σ，2＋2σ、2＋2σ。2を実験誤差として，分散分析を行な

った．既に1で述べたように本四においては実験誤差

が見積られたので，これを用いて第3報の分散分析の

再検討を行なった．

　1．系統別の比較　　第3報のTable　2，3．はTa－

ble　3，4のようになる．すなわち種子島産，日本内地

産，外国産の産地間に差は認められるが，産地内（群

内）には有意差がないことが確認できた．

　2．雌雄別，部位別の比較　　第3報のTable　6，

7はTable　5，6のようになる．部位の差はきわめて

高度に有意なことは既報と同様であり，部位ごとの雌

雄差は，S（P4）すなわち根のもののみがA2法におい

て有意で，雌は雄より少ないことが確認された．

　3．収穫時期別の比較　　第3報のTable　9，10は

Table　7，8のようになり，．　A2法（Table　8）では1

次の項が有意となり，収穫月の進むにつれて含量が低

下する傾向が明らかとなった。

　4．　株一別の比較

められない．

Table　5．

命令の差は既報3）と同様に認

Correction　of　analysis　of　variance

of　Table　5　in　Part　III（A1）

Factor

P
S（P1）

s（P2）

S（P3）

s（P4）

θ1

θ2

D．F．　　S．　S． M．S． Fo

　3　　　2．197419　　0．732473

　1　　0．000100　0．000100

　1　　　0．000225　　0．000225

　1　　　0．000625　　0．000625

　1　　　0．050625　　0．050625

（　8）　　　　　　　　　　　　0．017875

（12）　　　　　　　　　　　0．002500

40．92＊＊＊

2．83

P：　part（P1，1eaf；P2，　unwooden　branch；

　　P8，　wooden　part；P4，　root）

S：sex

Table　6． Correction　of　analysis　of　variance

of　Table　5　in　Part　I工1（A2）

Factor

P
s（P1）

s（P2）

S（P3）

s（P4）

θ1

θ2

D．F．　　S．　S． M．S． Fo

3

　1

　1

　1

　1

（8）

（12）

0．583825　　0．194608

0．004900　　0．004900

0．000025　　0．000025

0．000225　　0．000225

0．019600　　0．019600

　　　　　0。001738

　　　　　0．000258

111．84＊＊＊

　2．82

11．26＊

P：　part（P1，1eaf；P2，　unwooden　branch；

　　P3，　wooden　part；P4，　root）

S：　sex
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Table　7．　Correction　of　analysis　of　variance

　　　　　of　Table　8　in　Part　III（A1）

Factor

竹

島
θ1

θ2

D．F．　　S。　S． M．S， Fo

　40．019060
　1　　　0．013005　　0．013005

　1　　0．001575　　0．001575

　1　　0．000245　　0．000245

　ユ　　　0．004235　　0，004235

（　8）　　　　　　　　　　　0．017875

（12）　　　　　　　　　　　0．002500

H：　month　of　harvest

Table　8．　Correction　of　analysis　of　variance

　　　　　of　Table　8　in　Part　III（A2）

Factor

θz

θ2

瓦

疏

D．F．　　S．S． M。S． Fo

　V・3，4年株の総アルカロイド含量および1株当

　　り総アルカロイド収量の時期的変化と株令の比較

　1．3，4年株平均の総アルカロイド含量および1株

当り総アルカロイド収量の時期的変化　　第3報の3

年株（1964年収穫）と4年株（1965年収穫）の平均

をとったとき総アルカロイド含量および1株当り総ア

ルカロイド収量の時期的変化はTable　9のとおりで

ある．

　総アルカロイド含量はA1，　A2ともに珪，　j隣，」暁，

瓦の間に差がない．

　1株当り総アルカロイド収量：は生育期間の前半（属，

易，」弱）において多く，後半（Bl，」弘。）には激減す

る．ここにおいて株令（3年株，4年株）をY，収穫

時期（月）をHとして二元配置．の分散分析表＊2は

Table　10（A1），　Table　11（A2）のとおりである．　A1，

A2ともに交互作用y×∬は有意でないが，　Hの1，

　40．010740
　1　　0．010125　　0．010125　　　5．82＊

　1　　0．000175　　0．000175

　1　　0．000125　　0．000125

　1　　0．000315　　0．000315

（　8＞　　　　　　　　　　　　0．001738

（12）　　　　　　　　　　　0．000258

Table　10，　Analysis　of　variance　of　Table　9

　（A1）（Total　alkaloidal　yield　per　plant）

Factor

π：month　of　harvest

Table　9．　Seasonal　variation　of　alkaloidaI

　　　content　in　the　Ieaf　and　total

　　　　alkaloidal　yield　per　plant

　（Mean　values　of｝徳（the　third）and　L

　　（the　fourth）year　growths，　harvested

　　　　　　1964and　1965）

　葺

屡

∵

D．F．　　S。　S． M．S． Fo

　1　　　0．002737　　0．002737

　4　　　0．．925969　　0．231492

　1　　0．806247　　0．806247

　1　　　0．109618　　．0．109618

　1　　　0．005287　　0．005287

　1　　0．004817　0，004817

　40，0255400．006385
（10）　　　　　　　　　　　　0。004852

（15）　　　　　　　　　　　0．000620

47．71＊＊＊

166．17＊＊＊

22．59＊＊＊

　1．09

1。32

y：　year　of霧rowth；E：　month　of　harvest

Month

　of
harvest

島

門

馬

馬
IIlo

Total　alkaloidal

　　content

（A1）（％）（A2）（％）

0．460　　　0．257

0．413　　　0．238

0．472　　　0．244

0．428　　　0．227

Total　alkaloidal
yield　per　plant

Table　11．　Analysis　of　variance　of　Table　9

　（A2）（Total　alkaloidal　yield　per　plant）

（A1）（9）　（A2）（9）

Factor

0．348　　　0．195

0．311　　　0．190

0．292　　　0．154

0．173　　　　0．090

0．007　　　　0．003

　　　　　　　n．S。
M．D．（0．05）a）0．175

M．D．（0．01）

M．D．（0．001）

n。S。

0．054　　　0．094　　　0．069

　　　　0，123　　　0．091

　　　　0．170　　　0，125

y
∬

屡

∵

D．F．　　S．　S． M．S． Fo

　1

　4

　1

　1

　1

　1
　4

（10）

（15）

0．026890　　0．026890

0．3ユ3371　　0．078343

0．280754　　0．280754

0．032548　　0．032548

、0．000066　　0．000066

0．000003　　0．000003

0．030926　　0．007732

　　　　　0．002639

　　　　　0．000076

10．19＊＊

29。69＊＊＊

106。39＊＊＊

12．33＊＊

2．93

y：　year　of　growth；．1配：　month　of　harvest

a）Minilnum　difFerrence　by　Tukey，s　procedure

　　（q－test）for　significance　at　the　5％　1eve1

＊2誤差項θ1，θ2は1965年の方のデータから見積

　つた．括弧がついているのはこの理由に基づく．
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2次の項が有意で，収穫月の進むにつれて減少するこ．

とを示している．

　2．株令（3，4年株）の比較　　前記において，Y

はA1では有意差は認められないが，　A2はきわめて

有意で，4年株は3年株よりも1株当り総アルカロイ

ド収量が多い＊3（Table　12，14）．アルカロイド含量の

場合も全く同様で，rはA2のみ有意で，4年株は3

年株よりも総アルカロイド含量が高い（Table　14）．

これは後で述べるように，二葉量が二二によって差が

ないので，含量が高ければそれに支配されて1株当り

収量が多くなるわけである．

　Table　12．　TQtal　alkaloidal　content　and　total

　　　alkaloidal　yield　per　plant　in　the　leaf　of

　　　　　Sθo窃㌍伽θσαs窃しのz占あoo8αREHD．

　　　（Comparison　between　the　third　and

　　　　　　fourth　year　growths）

　VI．5年株の生育と収葉量．（Table　15）

　5年株では5月（12日）の収穫島を最初として，

これまでと同じく，」矯，島，一，」晒。の収穫を行なっ

た．全期間を通じて，草丈，第1次分枝数には収穫月

による差は認められない．義強量は島，」隣，・・，」臨に

は差がなく，」弘。はきわめて少ない．鵡は52・19あ

って，5月中旬ならばかなりの収耐量のあることがわ

かった．

Table　15．　Seasonal　variat三〇n　of　growth　and

　　development　and　Ieaf　yield　rer　plant　of

　　　　Sθoz6幅りzθσα8麗茄％6勿αsαREHD．

　　（Fifth　year　growth　harvested　1966；strain

　　　　　　　　　no。1526）

Date　of

harvest

Year　of

growth

Total　alkaloidal

　　content

（A1）（％）（A2）（％）

0．468　　　0．209

0．419　　　0．274

　　　　　　　n．S．

M．D．（0．05）0．089　0．028

M．D．（0．01）　　　　　0．040

M。D．（0．001）　　　　　0．061

Total　alka！oidal
yield　per　plant

（A1）（9）　（A2）（9）

0．233　　　0．105

0．219　　　0．147

E』V12
E』VI　1

瓦孤　1
恥田　1
属IX　1
瓦oD（30

No。　of　plants　No．　of　Air－dried
pl・n・h・・gh・p・・m・・y踏越皇

harvested　（cm）branches　　（g）

18　　　146．4　　　23．4

17　　　165，1　　　24．5

17　　　159．3　　　24．1

18　　　181．5　　　27．8

18　　　　181．2　　　22．7

17　　　159．4　　　22．6

52．1

62．8

71．5

81．7

80．9

4．4

n．S．

0．040　　　　0，030

　　　　0．042

　　　　0，062

A．M．　D．（0．05）

A．M．　D．（0，01）

A．M．　D．（0．001）

n．S．　　n。　S．

39，3　　5．6 49．2

58．6

68．2

Table　13．　Analysis　of　variance　of　Table　9

　　　　　（A1）（Total　alkaloidal　content）

Factor

　r
π

y×H
　θ1

　θ2

D．F．　　S．　S． M。S． Fo

　1　・　　0．028034　　0．028034　　　　1．57

　30．0264670．008822
　3　　　0．034966　　0．011655

（　8）　　　　　　　　　　　　0．017875

（12）　　　　　　　　　　　　0．002500

Table　14．　Ahalysis　of　variance　of　Table　9

　　　　　（A2）（Total　alkaloidal　content）

Factor

Y×11
　θ1

　θ2

D．F．　　S．　S． M．S． Fo

　1

　3

　3

（8）

（12）

0．050700　　0．050700

0．005675　　0．001892

0．007750　　0．002583

　　　　　0．001738

　　　　　0．000258

29．17＊＊＊

1．09

1．49

＊3もっともこの揚合は株令は収穫年と交浴してい

　る．第3報における2年株と3年株の比較は，同
　一系統を用い同じ年の収穫であるから株令は収穫
　年と交絡がない．

　VII・風乾収葉量の時期的変化の株令（2，3，4，5

　　　年株）別の比較

　種子番号1526の2，3，4，5年株をそれぞれ1963

年から1966年までの4年間，どの年も6月から10月

まで毎月月初めに1回収穫したとき，1株当り風乾収

葉量の推移はTable　16のとおりである．またその分

散分析表はTable　17＊4のとおりである．

　YxHはきわめて高度に有意であり，　Hは平均と

して7，8月が最も収葉量が多く，9月，6月がこれに

次ぐようで，10月はきわめて少ない．

　rは有意でない．これは一見奇異の感を与えるが，

高令株（4，5年株あたり）になるとはげ上って，着葉

部分が上に偏り収量葉は意外に増加しない．

　交互作用y’×Hが有意であるのは収穫月Eによ

る傾向は株令Yによって相違することを示すもので

ある．2年株のごとき若年株では，瓢。は例外として

＊4誤葦項　θは，7』を下記によって求め，これを

　物ゴの調和平均で除したものである．
　　　　　　　　　ΣΣ＆ゴ
　　　　　7宮＝
　　　　　　　　ΣΣ（％¢ゴー1）

Sσは銑H｝の残差平方和である．その（Z．ズは
物ゴー1．
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Table　16．　Seasonal　variation　of　air・dried　leaf　yield　per　plant　of　Sθo彷幅物θgα

　　　8％茄％参づα認αREHD．　wi亡h　special　reference　to　the　year◎f　grow亡h

　　　　　　　　　　（Harvested，1963～1966；strain　no．1526）

Month

　of
harvest

魚

泓

孤

恥
Hlo

Year　of　growth

πa）　（9）

17　　27．4

18　　68．0

18　　92．0

17　104．7

18　　26．0

脆　　（9）

17　　80．8

ユ8　　64．6

17　　56．0

17　　47．4

18　　　3．4

％　　（9）

17　　76．2

18　　90．6

17　　70．8

17　　36．6

18　　　0

％　　（9）

17　　62．8

17　　71．5

18　　81．7

18　　80．9

17　　　4．4

Mean

（9）

61．80

73．68

75．12

67．40

8．45

M．D．（0．1）
M．D．（0．05）

M，D．（0．01）

M。D．（0．001）

16．86

18．73

22．46

26．93

a）　No。　of　pla夏ts　examined

Table　17．　Analysis　of　variance　of　Table　16

Factor

　y．

　E．

YxE
　θ

D．F．　　S．　S． M．S． Fo

　3　　　　509．08　　　169．69　　　　1．84

　412377．813094．45 33．45＊＊＊

12　　　　5705．35　　　475．44　　　　　5．14＊＊＊

329　　　　　　　　　　　　　92．50

y：　year　of　growth；丑：　month　of　harvest

収穫月の進むにつれ収葉量を増すけれども＊5，以後の

3，4，5年株では大体において島，私，」偽，泓の間

に差がない．しかして，株令y’は収穫年と交絡があ

るから，年によって例えば8月目頻回の台風の襲来が

あれば茄の低下の模様は変ってくる＊6．

　VIII．収穫時期の適期

　前記のように（1）3，4年株の化学的分析により．総

アルカロイド含量は6月から9月まで生育期間を通じ

て差が認められなかったこと，（2）2，3，4，5年株の

風乾収葉量は平均として昆，」既に最も多いといえる

こと，（3）2年株の化学的分析は2，4年株のものと

分析方法を異にしてはいるが，その収穫の適期は8月

前半であると思われること1），以上をあわせ考慮すれ

ば，収穫の適期は7月下旬を中心とする前後1月半の

期間と思われる．

摘 要

1．　ヒトジバハギの4年株について生育，収葉量，

＊5Y』（5年株）でもわずかながら多少その傾向が

　見られる．

＊6もともと．8月終り頃になると落葉し易い傾向が

　現われる．

総アルカロイド含量，および総アルカロイド収量の時

期的変化を1965年6月11日から10月1日まで追求

した（Table　2）．また第3報の同様の試験結果をあわ

せ考えると，総アルカロイド含量は6月から9月まで

の間において有意差が認められなかった（Table　9）・

　2．2，3，4，5年株をそれぞれユ963年から1966年

までの4年間，どの年も6月から10月まで毎月月初

めに1回収穫iしたとき，1株当り風乾収捕量の株令

（Y）および収穫時期（H）の影響を調べた（Table　16，

17）．

　1）　γは有意でなかった．

　2）　Y×Hはきわめて高度に有意であった．

　3）丑はきわめて高度に有意で，7，8月が収葉量

が最も多く，9月，6月がこれに次ぐようで，10月に

はきわめて少ない．

　3．収穫の適期は7月下旬を中心とする前後1月半

にわたる期間と思われる．

　4．　4年株の葉の総アルカロイド含量は3年株のも

のより高かった。

　5．根の総アルカロイド含量は差は雌は雄より少な

いことが確証された．
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春日部におけるSo乙α催惚α妙蜘‘α惚FORST．　f．の試作栽培について

　川谷豊彦・大野忠郎・逸見誠三郎

久保木憲人＊1・真木義次＊2・斎藤和子＊2

0％擁θ7γdαZO協ホ物α麗。％（ゾSoZα％％伽α幅cz己ZαγθFOノ～ST．　f．α診翫s％1ヒαbθ

Toyohiko　KAwATANI，　Tadaro　OHNo，　Se圭zabur6　HEI脳1，

Norito　KuBoKI，　Yoshitsugu　MAKI　and　Kazuko　SAITo

　　TriaI　cultivation　of　SoZα％％伽α勿勿％ZαゲθFoRsT．　f．　as　solasodine　source　was　made　at　tne　Kasu．

kabe　Experiment　Station　of　Medicinal　Plants　during　a　period　from　1962　to　1967．

　　1，The　first　year　growth　flowered　but　bore　the　seeds　only　a　little．　The　second　and　third

year　growths且owered　during　a　period　from　the　latter　part　of　May　to　the　Iatter　part　of　September，

bearing　the　seeds　from　the　middle　of　August　to　the　beginning　of　December．

　　2．The　leaf　yield　and　solasodine　cQntent　in　the　leaf　were　examined　in　1964　with　the　third

year　growth　by　harvesting　three　times，　i。　e．　the　first　harvest，　August　12；the　second，　September

22；and　the　third，　Novernber　10．

　　　1）　The　total　air・dried　leaf　yield　per　plant　was　81．1g（Table　1）．

　　　2）　The　solasodine　content　in　the　leaf　was　O．532，0．648，　and　O．559％in　harvesting　order，　that

in　the　second（coincided　with　the　end　of　fiowering　season　and　the　middle　of　fruiting　season）

being　the　maximum（Table　5）．

　　　3）　The　total　fruit　yield　per　plant（fresh　weight）was　131．6g（Table　2）．

　　3．　Effect．of　pinching　on　the　fruit　yield　per　plalit　was　not　recognized（Table　3）．

　　4．Overwintering　of　the　plallt　was　not　perfect　at　Kasukabe．

　　5．In　view　of　the　fact　that　the　optimum　temperature　of　germination　is　30。（Table　4），　it　is

necessary　to　sow　the　seeds　as　early　as　possible　in　the　green　house，　etc．　and　to　transplant　large

seedlings．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　ステロイドホルモンはかつて動物の臓器などから抽

出した．最近になって植物成分のサポゲニンより化学

的反応によってプレダナン誘導体を得，これから能率

よく合成できるようになり，その原料としてメキシコ

産ヤマノイモ科植物1）勿800γθα伽頗。απαGUILL．が

注目をあびた．この植物のジオスゲニンは最も好適な

原料として利用されるが，同国の法律では原料での輸

出を認めず，相当に化学反応を行なった高価なものを

原料として輸入せざるを得ないのがわが国を始め各国

の現状である．

　ソ連では1954年から，ナス科植物より得られるス

テロイドアルカロイドsolasonine，　solamargineのア

グリコン，ソランジンsolasodineよりステロイドホ

ルモン合成へのルートを開発し，ソラソジン含量が高

く栽培容易な植物の調査を行ないSo弛％％働Zαo伽ゼα・

＊1桐丘女子短期大学（前群馬大学医学部付属病院

　薬剤部）

＊2群馬大学医学部付属病院薬剤部

施盟AIT．を選んだ1・3｝枢　この植物はニュージーラ

ンド，オーストラリアの亜熱帯地方に自生する多年生

植物であって，ソ連ではクリミア半島ですら越冬でき

ないので4）＊4，1年生作物として2・4）1957年からウク

ライナ，モルダヴィア両共和国，クラスノダル地方

で，また1960年からカサック共和国チムケント州で

栽培されている5）．また共産圏諸国でも広く栽培され

ている模様である．

　著者らは本邦における本植物＊5の栽培の可能性を知

＊3はじめ80月目％％鵬α麗。％Zα㌍θFORST．　f．として発

　表したが1〕，後に形態を精査しS．弛。伽掘施鵬
　AIT．と訂正した3｝．

聰グルジア共和国では越冬できる2｝．

＊5S・伽。伽dα施？πはS．α幅。鰯αγθと形態が酷似

　し，また自然の分布条件においても完全に隔離し
　ていないこともあって長い間この2種は区別され
　ず単一の種S．α痂嘱α留として扱われてきた8）．

　本報の材料はつぎに示すごとくこの両種の学名と
　して入手したが，これらのうち開花したものは花
　の形態ではすべてS。臨0伽魔施伽のごとく思わ
　れるけれども，その他の点については精査を終了
　していないので，ここでは不本意ながら鼠α砿
　0鰯αγθ．として一括包含させておくζとにする．
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る目的で，1962年から種子の導入をはかり栽培試験を

開始した．以後現在（1967年5月）までの試験によっ

て，ソランジンの含有を確認するとともに栽培法の大

要を知ることができた．これらについて報告する．

　ソランジンの黙想を分与されたアメリカ合衆国

National　Institutes　of　Health，　Dr．　Y．　Satoおよび

北大医学部薬学科三橋教授に謹んで感謝の意を表す

る．

実験材料および方法

　実験材料
　実験に用いた種子入手先の植物園名はつぎのとおり

である。

種馨（系統号）学名＊・

　　2105　　S．α砂io％Zαゲθ

　　2239　　　　〃

　　3970　　　　〃

S－2（5289）　　　　　〃

S－4（5646）

S－6（5841）

S－7（5888）

S－15（6106）

S－24（6885）　　　　　〃

S－25（6918）　　　　　〃

S－27（6952）　S．α”づ。％‘αγθ

S－31（7631）

S－48（8382）

S－84（8627）

　　　　　　入　　手入　手　先
　　　　　　年月　日

Copenhagen　17／V　1962
Hobart
　　　　　　30／V　”
（Tasmania）

Amsterdam　61］［V　1963

Copenhagen　　8／1V　1965

S．Zαo伽iα伽粥Angers

S．α”勿％Zα僧θ　　Lodz

　　〃　　　　　　　1イeningrad

S．‘ασ伽iα伽伽Marburg

Coimbra

Lyon
Dijon

S．Zαc葱％iαεz6？η　Lisbon

s．α”iσ2↓zα？・θ

　　〃　　　　　Lodz

23／V

28！V

3／VI

171VI

29バπ

1佃
7／孤

301V皿

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

Copenhagen　11／IV　1966

　　　　　　2711V　”

　栽培概要
　1962，1963年　　系統2105，2239は1962年5月

31日播種，系統3970は1963年4月上旬いずれも温

室内木箱に播種，同年6月21日条間75cm，株間45

cmに定植した．

　1965年　　1964年秋に前記3系統から採種した

2105’，2239’，3970’を改めて4月8日，温室（木箱），

ガラス室（木箱），露地に播種し6月18日定植した．

三間75cm，株間45　cm・

　2105’は種子の千粒重1．5169＊7（σ0・1159），1果

実中に種子225．05個（σ57・34個）であった・

　1966年　　前記3系統2105’，2239’・3970’を5月

12日ガラス室（木箱），露地に播種し，それぞれ7月

19日，9月16日に定植した．

　S－2，一4，一6，一7，一15，一24，一25，一27，一31の各系

＊6入手先が適用した学名に従った．
＊7種子の千粒重はS．εαθ勿4α施悌（1．5～1．9g）8）に

　相当する．S．αη毒θ協α惚は0．3593）。

統は4月13日ガラス室（木箱）に播種し7月19日定

植，S－48，一84は6月24日露地に播種し9月16日定

植した．年間75cm，株間45　cm．

　収葉試験および収果試験　　　1964年実施．供試系

統2105の3年株，門葉はランダムに20個体を選び，

同一株を順次8月12日（L三），9月22日（L2），11月

10日（L3）の3回忌葉のみを摘み取った．果実の収穫

は前記と同一株から順次11月6日（F1），11月19日

（瓦），12月8日（几）の3回実施した．

　摘心試験　　1964年実施．供試系統2105の3年

酒．摘心が果実の収量におよぼす影響を知るため，10

個体ずつの摘心区と不摘心区を設けた．摘心は枝の先

端の芽および茎，枝に発生する腋芽および不定芽をす

べて摘除した．摘心は6月15日，9月26日の2回実

施した．

　発芽試験　　1965年1月～2月実施．供試系統
2105’．温度は0。，5。，10。，15。，20。，25。，30。，35。

とし1区5連制（1連100粒）．発芽床はシャーレに

ろ紙を敷いたもの．発芽勢は14日，発芽率は23日で

締切った．

　葉中ソランジンの定量　　1964年前記収葉試験を行

なった葉についてBalcar＆Zalecka6｝の方法を少し

　く改変して行なった．

　すなわち，細かく粉砕した生薬30mgを正確に秤

　り，小さな抽出管に入れ，15mZの2％酷酸でソラソ

　ジソを溶出する．溶出液に2謡の濃塩酸を加えて2

時間70。くらいの温水中に入れ，とり出して冷後1mε

の40％水酸化ナトリウム液を加えた後全量50mZの

エタノールを含まないクロロホルムを3回に分けて抽

　出．抽出液を合し，0，05Mの四棚酸ナトリウムと0・2

Mの棚酸の混合物でpH　8に緩衝された2×10－4　M

　のプロムチモルブルー水溶液5mZと共に溶液10　mZ

　を3分間振とうする，クロロホルム溶液5mこにメタ

　ノ＿ルに溶かした0．01N一水酸化ナトリウム液1mZ

　を加え1cmのキューベットを用い吸光度を610　mμ

　で測定する．

　　定量用検体は収川前試験を行なった20個体のもの

　から，さらに10個体をランダムに選び，個体別に・

　また各個体は2回ずつ分析を行なった．

実験結果および考察

　1．生　育

　1962年播種の系統2105，2239，3970　　1年株は

温室内栽培（木箱）で全部越冬できた．

　2年株（1963年）は9月4日調査iのとき草丈はそれ

ぞれ55，21，49cm，蕾の状態はそれぞれ丁丁あり・
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なし，ありであった．10月8日調査のとき草丈はそれ

ぞれ，160cm，70　cm，128　cmで，結実はいずれに．

も認められなかった．

　2年株の越冬率（1964年5月の調査）はそれぞれ

62．8％，27．3％，37．5％であった．

　3年株（1964年）の筋芽はいずれも4月下旬，開花

は5月下旬からで9月下旬ころまで続いた．結実は8

月中旬から12月上旬までであった．系統2105につい

て収葉調査を行なった．8月12日，草丈は132．6cm

であった（Table　1）。

　3年株は越冬できず全部枯死した。

　1965年播種の系統2105’，2239’，3970’　4月8

日，育苗場所（温室，ガラス室，露地）を異にして播

種したときその生育は下記のようであった．

　　　　　　　　　　　　発　芽育苗場所　系統　発芽始
　　　　　　　　　　　　そろい

温

　　2105’　4，月19日

室　2237’　〃

　　3970’　　〃

　　　　2105’　4月27日

ガラス室　2237’　〃

　　　　3970’　　〃

　　　　2105’　5月20日

露：　地2239’　〃

　　　　3970’　　〃

4月26日

　〃

〃

5月1日
　〃

〃

6月5日
　〃

〃

ス室育苗のものより高かった．

育苗揚所

温　　室

ガラス室

　草丈
4／XI（cm）

96．9

92．0

生存株率
4ノ】α（％）

90．8

72．6

山守　　葉数

16／V疋

　　　　16／IV　（cm）

6～10　2～5

12～34　4～7

4～20　4～6

3～17　2～6

3～12　3～4

3～12　2～4

1～2　0～1

〃　　　　　　〃

〃 〃

M．D，（0．05）

M．D．（0．01）

M．D．（0．001）

n．S．

5，6 7．7

10．5

14．3

　これをもって見れば，温室内に播種するなどしてな

るべく早く育苗し定植することが必要であることがわ

かる．

　この3系統2105’，2239’，2970’の1年株の越冬

率＊8（1966年6月調査）は，2105’は温室育苗のもの

13．9％，ガラス室育苗のもの20．9％，2239’はそれぞ

れ9．8，8．6％，3970’はそれぞれ10．1，7．3％であっ

た＊9．

　2年株（1966年，系統2105’）は莇芽期6月中旬＊10，

開花期5月下旬～9月下旬，結実期8月中旬～12月上

旬であった．生育（11月28日）の状況は下のとおり

であった．

系統番号

2105’

2239’

3970’

草丈
18／XI

（cm）

135．8

135．6

113．2

株張結実株率果実閉果実生重
（・m）　（％）（苧轟轟）（苗鞍替）

　　　　　　　　　　　　（9）
190，0　　68，2　　　　44。9　　　92．6

202．3　　30．8　　　12．0　　　30．2

176，5　　　40．0　　　　70．0　　　174．2

　育苗場所により苗の生育の差は明らかで，温室育苗

が最もよく，ガラス室のものこれにつぎ，露地育苗で

は定植苗は全く得られなかった．1965年に実施した発

芽試験の結果から発芽適温が30。であることを考慮す

れば，露地育苗は困難と思われる．

　定植後9月上旬ころ開花を認めたが，結実には至ら

なかった。

　11月4日に行なった系統間比較は下記のように系統

2105’は他2系統より草丈が高い．なお生存株率には

差は認められなかった．

系　統

21Q5’

2239’

3970’

草　丈
14／XI（cm）

108．9

　86．3

　88．1

生存株率
14／灯（％）

　82．9

　86．1

　76．0

　　　　　　　　　　　　　　　　　n．S．
　　M．D．（0．05）　　　8．2　　　　11．4

　　M．D．（0．01）　　10．2

　　M．D．（0．001）　　13．4

　また育苗場所の比較では系統間に草丈においては差

がなかったが生存株率においては温室育苗の方がガラ

　　　　　n．S．　　n。S．
A．M．D．
　　　　24．6　　　51．6（0．05）

n。S。　　　n．S．

95，8　　　230．3

　上記のように結実株率は約30～70％である．1年

男では結実がなく採種は2年株以降でなければ期待で

きないことがわかった．

　2年株の越冬率（1967年5月調査）は，系統2105’

のみが越冬し，1年株の越冬株数に対し，温室育苗の

ものが27．3％，ガラス室育苗のもの7．1％であって，

温室育苗の方が越冬率がよい．

　1966年播種のもの　　生育の状況は下のとおりであ

った．系統2105’，2239’，3970’は1964年採種のも

のである．

＊8前年秋の生存株数に対する％

＊9各系統の越冬率はいずれも，温室育苗とガラ・ス

　室育苗との間に差がない．

＊エ①越冬防寒のため懸念しすぎて覆土（約5cm）が

　厚すぎたためにこのように晩くなったと思われ
　る．
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系統
　　　育苗場所
番号

2105’

2239’

3970’

S－2

S－4

S－6

S－7

S－15

S－24

S－25

S－27

S－31

S－48

S－84

ガラス室

露　　地

ガラス室

露　　地

ガラス室

露　　地

ガラス室

露

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

暫定棚
12／V

〃

〃

〃

〃

〃

13／W

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

　　　苗の大きさ

　　　草丈　葉数
　　　（cm）
19／V旺　3～10　4～　5

16／1×　11～70　10～35

19／V【1　3～　8　4～　6

16／1X：　4～40　6～21

ユ9／VH　　2～　7　　3～　6

16／1×　 9～36　3～30

19／V【1　3～　8　　2～　6

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

4～10

3～13

3～16

7～8
4～7

4～5
4～14

2～8
6～29

7～27

　　　草丈
　　　29／X正
　　　（cm）
　　　122．4

　　　31．9

　　　124．7

　　　29．3

　　　146．4

　　　39．0

　　　133．9

3～　8　 125．7

〃　　139．5

　〃　　123．6

6～　7　　140．5

2～4111。5
4～　5　108．1

4～　8　　114。0

3～6　97．0

4～12　　26．3

7～16　　38．0

が最も多く，それぞれ89．59，38．6個，9．289であ

った．

Table　2．　Yield　of　fruits　per　plant　of

　　SoZα％％悌　α幅。πZαゲθ　FORST．　f．

　　cultivated　at　Kasukabe（1964）
　（Third　year　growth，　strain　no．2105；

　　　no．　of　plants　examined，20）

Harvest

　no。

几

Date　of
harvest

X【　6

X工　19

XH　8

Fresh
weight
of　fruits

per　plant
　（9）

10。1

32．0

89。5

No．　of

fruits　per

　Plant

3．5

11．7

38．6

Air．dried
weight
of　seeds
per　plant

1．02

3。62

9．28

地24／V正16／D（

　　　〃　　　　　　〃

M．D．（0．05）a）

M。D．（0．01）

M．D。（0．001）

45．3

57．2

71．2

18．2

23．0

28．6

4．68

5．90

7．35

　開花は系統2105’のガラス室育苗のもののみ8月上

旬に開花が認められ12月にきわめて少量の結実を

見た．他の系統は開花しなかった．1年株の越冬率

（1967年5月調査）はすべてゼロであった，

　II．収葉試験
　Table　1のとおりで1株当りの風乾下葉量は81．1

g，また各回（L1，五2∴乙3）の下葉量は26．1～27．4g

で区間の差は認められなかった．

Table　1．　Growth　and　leaf　yield　per　pla且t　of

　　　SoZαη％粥α幅02↓Zα㌍θFoRsT．　f．　cultivated

　　　　　　　at　Kasukabe（1964）

　（Third　year　growth；Strain　no．2105；no．

　　　　　of　plants　examined，20）

a）Minimun　difference　by　Tukey’s　procedure
　　（q・test）for　significance　at　the　5％　1evel

Harvest

　no．

Ll

L2

L3

Date　of
harvest

V皿　12

1×　22

X［　10

Plant
height
（cm）

132。6

135．4

136．6

Air・dried　leaves

　per　plant
　　　（9）

26．1

26．3

28．7

A．MD．（0．05）a｝

n．S．

26．6

n。S，

15．9

a）　Approximate　value　of　rninimum　difference

　　by　Tukey，s　procedure（q．test）for　signifi．

　　cance　at　the　5％　1eve1

　III．収果試験
　Table　2のとおりで，1株当りの果実珍重，同個

数，種子収量はそれぞれ131・69，53・8個，13・929・

また3回収穫のうちでは恥（12月8日収穫のもの）

　IV．摘心試験
　摘心が果実収量におよぼす影響はTable　3のとお

りであって，影響は認められなかった．

　V．発芽試験
　Table　4のとおりで，10。．以下35。以上では全く

発芽せず，25～30。で最もよく（51・2～54・0％）発芽

する，発芽勢の成績を考慮して，発芽の適温は30。と

いうことができる．この結果はB四HKの得た結果2）

と一致する＊11．

　発芽には高温が必要であり，育苗には温室，ガラス

室，あるいはビニール被覆下の温床で行なう必要があ

ることを示唆するものである，

　VI・　ソラソジン含量

　Table　5のとおりで，あわせて3回収穫のうち2番

刈五2（開花期の終期，結実期の中期）が最も含量：高く

0．648％であった．この含量と直接に比較対照すべき

既往の文献がないが，ソ連のデータによれば葉の場

合3｝1年株1・07％＊12，2年株1．62％＊12，全草の場

合2｝＊13（葉と茎＊14を合わせたもの．1年株）収穫時期

＊三1なお同氏によれば変温20～30。は30。に劣ら
　ず発芽がよい．

＊12S．α”勿％Zα僧θはそれぞれ1．59％，2．65％であ

　る5）．

＊13ソ連南部地方での実際栽培は1年生作物として，
　サイロコンバインを使用して全草を30～40目間隔

　に3回収穫する．第1回は花が満開のとき，また
　第2回は新規が40～50cmにのびたとき収穫す
　る．収穫は地上部20～25cmを残して刈取る．
＊14茎にはソラソジンを含有しない3）．
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Table　3．　Effect　of　pinching　on　the　yield　of　fruits　per　plant　of　80Zαπ麗悌

　　　α勿io窃ZαγθFoRsT．　f．　cultivated　ot　Kasukabe　（1964）

　（Third　year　growth；strain　no．2105；pinching，　June　15　and　Sept．26）

Plot

Pinched

Control

No．

　of
Plants

exa・
mined

10

10

XI　6

　（9）　　　　　（9）

1

96．6　　33，9　　8．42

45．2　　　15．3　　　4．03

n．S。　　n．S．　　n．S。

M。D．（0．05）58．0　25．6　4．48

X正　19

　（9）　　　　　（9）

124．9　　43．8　　12．50

94．2　　33．8　　8，46

n。S。　　n．S．　　n．S．

64。1　　27。2　　　6，53

X旺　8

　（9）　　　　　（9）

298．5　121．4　28．41

298．3　155．6　30．51

n．S・　　n・S・　　P．S．

198．7　113．4　21．15

TotaI

　（9）　　　　　（9）

520．0　　199，1　　49．33

437．7　　204。7　　43．00

n．S．　　n．S。　　n．S．

330．5　　146．2　　31。35

Table　4．　Germination　test　of　80Zα陥物

　　α幅ozるZα〃θFoRsT．　f．（∫an．～Feb．1965）

（Strain　no．2105’，　the　seeds　of　which

raised　from　2105，　Dec．1964）

Temperature　I　energy（14　days）

　　　　　　1　（％）

lGerm・・・…g

0。

5。

10。

15Q

20。

25。

30。

35。

0

0

0

0

3．2

12．8

23．8

0

Germinating
percentage
　（23days）
　　（％）

0

0

0

1．6

7．8

51．2

54．0

0

の如何により0．7～1．4％とのことであるから，本報

の含量は少し低いようである．

　葉中ソラソジン含量は花の満開期に最高に達し結実

期には少し低下するという赫ypaBbeBa5｝の成績は収

穫を1回限りとしたときの時期的変化と思われるので

あって，本報の結果は前述と矛盾するものでない．

　VIL　総　括

　春日部においては本植物の越冬は完全ではなかっ

た．栽培法の改善とともに耐寒性ありかつ高含量系統

の選抜が肝要である．

　1年株は開花しても結実はきわめて少なかった，発

芽には高い温度を必要とする（適温30。である）から，

，温室などを利用してなるべく早く播種し育苗して，

大苗を定植することが絶対に必要である．

M．D．（0．05）

M。D．（0．01）

MD。（0．001）

4．7

5．6

6．5

5，3

6，0

7，0

摘

Table　5．　Solasodine　content　in　the　Ieaves

　　　of　SoZαπ枷％　α麗。％Zα7・θ　FORST．　f．

　　　　cultivated　at　Kasukabe（1964）

　（Third　year　growth；strain　no。2105）

Content　of　solasodine
in　the　air－dried　leaves

　　　　（％）

要

Harvest

　no．

Ll

L2

五3

Date　of　harvest

田　　12

D（　　22

XI　　10

0．532

0．648

0，559

M．D．（0．05）

M．D．（0．01）

0．077

0．098

　ソラソジソ原料植物としてSoZα箆％鵬α励編α四の

FoRsT．　f．試作を春日部において1962年から1967年

まで行なった．

　1．　1年株は開花しても結実はきわめて少ない．2，

3年上の開花期5月下旬～9月下旬，結実期8月中旬

～12月上旬であった．

　2．　3年株について1964年8月12日，9月22日，

11月10日の3回に分けて収穫し収亭亭とソラソジソ

含量を調べた．

　　1）　1株当り風乾収葉量は81．19であった（Ta・

ble　1）．

　　2）　ソラソジン含量は収穫iの順序に0．532，

0。648，0．559％で第2回のもの（開花期の終期，結実

期の中期）が最高であった（Table　5）．
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　　3）　1株当り果実収量（生重）は131．69であっ

た（Table　2）．

　3・摘心の果実収量への．影響は認められなかった

（Table　3）．

　4．春日部において本植物の越冬は完全ではない．

　5・発芽の適温は30。である（Table　4）．これを考

慮して温室などを利用してなるべく早く播種して育苗

し大苗を定植する必要がある．
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蒸気加熱法とγ線照射のケシおよび大麻の

　発芽におよぼす阻止的効果　（第1報）

藤田早苗之助・川谷豊二彦・栗原孝吾

エ）θS加％0古川e1ヲ馳σ渉（ゾ偽pO吻。肋α麗？Zσα？Z4γ一1～α軍」配α面α60％0？3論θ

σθ僧鵬伽α麗。物（ゾPαPα蹴so拠野洲襯五．α蜴。餉槻b唇ssαホ伽L．1

Sanaenosuke　FuJITA，　Toyohiko　KAwATANI　and　Kδgo　KURI且ARA

　　1．With　a　view　to　destroying　the　germinating　power　of　Pαpα”θ僧s伽％吻γ襯L．　and　C碗％αb盛s

sα伽αL．，influence　of　vapour　heating　andγ一ray　radiation　on　the　germinat量on　of　the　two　plants

was　studied　with　two　strains　each，　domestic　and　foreign。

　　2，In　the　case　of　P．　soη鵬碗働彿，　in　general（strain　as　randQm　model），

（1）

completely　at　the　vapour　pressure：
（2）

effect　of　vapour　heating　was　significant，　ger血inating　power　being　destroyed　almost

　　　　　　　　　　　　　　　　　3pound　2　min．，1pound　3　min．，　and　2　poulld　2　min．

effect　ofγ一ray　radiation　was　very　highly　s董gni丘cant，　germ量nating　power　being　destroyed

at　the　doses　more　than　80，000　r．

（3）in亡eraction　strain×trea亡ment　was　both　very　highly　signi五cant．

3．　In　the　case　of　σ．8α面”α，　in　general，

（1）

almost　completely　at　the　vapour　pressure：
（2）

（3）

e珪ect　of　vapour　heating　was　very　highly　significant，　germinating　power　being　destroyed

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　lpound　3　min，　and　3　pounds　2　min．

efiect　ofγ一ray　radiation　was　not　significant．

interaction　strain×γ一ray　rad三ation　was　very　highly　signi且cant．　In　the　Japanese　strain，

just　at　the　dose　640，000　r　germination　began　to　decrease，　and　finally　at　the　dose　2，560，000　r

germinating　Power　was　lost．

　　4．It　seems　thatσ。　sαあ”αis　more　resistant　to　theγ一ray　radiation　than．P．　so鵬％品物隅．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received．May　31，1967）

　ケシと大麻は，わが国で栽培するには許可を要する

麻薬原料植物で，最近減少したとはいえ，かなりの栽

培が行なわれている．この種子自体は麻薬原料とはな

らないが，両種とも相当多い脂肪をもち，油脂原料と

しての需要量が多いほか，食料または飼料としての用

途もあ．り，最近の輸入高は年間ケシ種子250，トン，大

麻種子100トン以上に達している．ケシ油はことに工

業用としての利用面広く，年々増加するものと予想さ

れている。この両種はわが国内の各地に生育する性状

をもち，種子の発芽力をもつものを放任状態において

取扱うことは取締上から看過できないことであって，

輸入品はすべて発芽力を失なわしめたものを移動する

ように行政的な指導を行なって，事故防止に当ってい

る．しかしこれら大量の種子に対して発芽阻止の措置

を講ずるには，各種の方法があるが，要するに完全に

発芽を阻止し，最も経済的になし得る方策が要請され
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るところである，本研究においては，発芽阻止の適確

性において優れていると思われる水蒸気加熱法と，未

知の方法ではあるが，原料の品質を損ずることの少な

く，かつ労力，資材を要することの少ない方法と思わ

れるγ線照射法の2法について，試験を施行したので

結果を報告する．

　本研究は昭和41年度厚生科学研究費によるもので

あって，当局に深く感謝する．γ線照射に関して御指

導を賜わった農林省放射線育種場河原場長，同田中照

射課長に対し，また大麻種子を分譲され発芽について

御教示を賜わった栃木県農業試験場鹿沼分場杉本分場

長，同赤羽技師に対して厚く御礼申し上げる．

実験材料および方法

1・供試種子
1）　ケシ（PαPα柳50物％醜7同調L）

　a）日本博P1（var．αZ伽惚DC．）品種名，一貫種

　　（種子色白）．産地，和歌山県有田郡湯浅町．採

　種，1966年6月．

　b）外国種P2（var．幅g働㎜DC．）品種名，トル

　　コ種（種子色黒）．産地，埼玉県春日部市，国立衛

　生試験所春日部薬用植物栽培試験場．採種，1966

　年6月．

2）大麻（C磁％α6おsαあ槻L）

　a）日本種σ1，品種名，晩生種．産地，栃木県鹿

　　沼市栃木県農業試験場鹿沼分場，採種，1966年

　　11月．

　b）外国種σ2，品種名，不詳．産地，中国産と称

　　するもの（東京都中央区日本橋一部町岡安商店の

　　輸入したもの），生産年度不明．1966年10月11

　　日入手．

2，種子の処理

　ヶシ，大麻ともに風乾種子を用い，共通的に次の法

によった。

　1）水蒸気加熱処理　　可能圧30ポンドのオート

クレーブを用い，次の区を設け，1967年2月20日に

水蒸気加熱処理を行ない，処理後種子は直ちに開放し

て風乾した．試験区は次のとおりで，各試験区の処理

した種子重量はケシ3009，大麻2009ずつである．

γ1

72

76

対照区

蒸気圧1ポンド，

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

2ポンド，

〃

3ポンド，

〃

2）　γ線照射　　線源にはCo60を用い，照射は日

本原子力研究所高崎研究所において，1967年1月31

日および3月1日に行なった．試験区の線量および線

量率は次のとおりに設けた，各試験区の処理した種子

重量はケシ，大麻ともに3009ずつである．

丑o

El

E2

E3

＆
丑5

E6

E7

E8

Eg

Blo

対照区

　　5，000r

　10，000r

　20，000r

　4Q，000　r

　80，000r

　160，000r

　320，0GOr

　640，000r

1，280，000r

2，560，000r

5x104　r／hr

〃

　〃

　〃

1分間処理

2分間　〃

3分間　〃

1分間　〃

2分間　〃

1分閲〃
2分間　〃

　8×105

1．6×105

3．2×105

6．4×105

1928×106

　　〃

　3・発芽試験
　1）　試験区の編成

100粒ずっとし，4連制とした．

　2）発芽の定義

ヶシ，大麻ともに1シャーレ

　　　　　　　　　両前ともに子葉の展開したとき

を発芽とした，発芽率は逆正弦変換を行なった．ただ

し発芽0および100％のときは次によって変換した．

・の・き，ノ，。㍉。。・57・3一・・1び

　100％のとき，　　　90。一4・10。＝85’90。

　3）発芽床　　径9cmシャーレにろ紙2枚重ねと

し敷き込み，十分吸水せしめた．

　4）発芽温度　　ケシは15。，大麻は23。．

Table　1．　Infiuence　of　vapour　heating　on　the

　　　germi且atioll　of　P卿α”θ僧80鵬痂ノ加％㎜L．

Vapour
heating

71

V2

y5

76

77

Japanese
poppy
　P1

49．45

36．95

29．03

7．38

40，40

16。83

36．73

4，10

Foreigll

poppy
　P2

57．15

18．83

11。40

4．10

19．23

14．20

11．33

4．10

Mean　　27．61　　17．54

Mean

53．30

27，89

20．22

5．74

29．82

15．52

24．03

4．10

M．D．　（0，05）34．86

M．D．　（0．01）47．56

M．D．　（0．GO1）69．96

Dunnett（0．05）28．89

　〃　　　（0．01）40，14
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Table　2，　Analysis　of　variance　of　Table　1 Table　4．　Analysis　of　variance　of　Table　3．

Facter

　P

　y

P×7
　θ

D．F．

1

7

7

48

M．S．

1，737．214

1，951．999

　287。216

　12．160

Fo Facter

130．63＊＊＊

　6．80＊

23．62＊＊＊

　P

lP×R

　θ

D．F．

1

9

9

60

M．S．

　432．45

3，942．333

　71．2167

　　2．5208

Fo

171．53＊＊＊

55．35＊＊＊

28．25＊＊＊

　5）

まで．

試験期間　　1967年1月30日から2月28日

F　　　　　実験結果および考察

　1．ケシの加熱処理　　Table　1，2のとおり，品

種P，処理7は一般にケシの発芽に有意の影響をあ

たえ．，γ3（蒸気圧1ポンド3分間），75（2ポンド2分

間），γ7（3ポンド2分間）で，おおむね発芽力を失

なった．品種と処理の交互作用一P×7も有意であっ

た，換言すれば処理の影響は品種によって異る．なお

特定2品種としての品種差を論議すれば，日：本種P1

は外国種P2よりも発芽数多く熱に対する耐性の強い

ことを示した．

　2．ケシのγ線照射処理　　Table　3；4のように，

品種P，処理Eは一般にケシの発芽に有意の影響を

あたえ，R5（80，000　r）以上でおおむね発芽力の喪失

を認めた．品種と処理の交互作用．PxEも有意で

Table　3．　Inflllence　ofγ一ray　radiation　on　the

　　　germination　of　PαPα”θゲ80η襯麹物惚L

　　　（Germination％，　value　of　inverse

　　　　　　sine　transformation）

　γ一Ray
radiation

Eo

El

R2

R3

R4

R5

E6

R7

E8

Eg

Japanese

poppy
　P1

50．23

49．48

50，23

48．30

41．40

4．10

4．10

4．10

4．10

4，10

Foreing
poppy
　P2

53．75

54．05

50．05

48。40

45．43

20．70

18．35

6．90

4．90

4．10

Mean　　26．01　30．66

Mean

51．99

51．77

50．14

48．35

43．42

12．40

11．23

5．50

4．50

4，10

あった．すなわち処理の影響は品種によって異る．な

お特定2品種としての品種間の差異は，日本種P1は

＆（40，000r）までは発芽し対照区と異ならないが，

E5（80，000　r）以上では全く発芽するものがなくなっ

たのに対し，外国種乃では85（80，000r）で著しく

減少するがE8（640，000r）まで，わずかながら発芽

があり，＆（1，280，000r）に達して発芽を認めぬ状態

となり，γ線に対する耐性の強いことを示した．なお

あらかじめ吸水させた一貫種種子を用いて・1・250r・

2，500r，5，000r，……，320，000　rまで照射した実験

では，すべての照射区に発芽が認められ，線量5・000

rまでの発芽率は対照区と有意差なく・101000r以上

で発芽率の低下を認め，40，000r，160，000r，320，000

rの各区の間に有意差がなかった1）．吸水種子を用い

た方が作用が温和であり，立場をかえて言えば，風乾

種子を用いる方が発芽阻止に合目的的であることがわ

かる．

　3．大麻の加熱処理　　この場合は日本種σ1のみ

の試験であるが，Table　5，6に示すとおり，処理y

は有意である．％（蒸気圧1ポンド3分間），および

　Table　5．　Influence　of　vapour　heating　Qn　the

　　　　germination　ofσα％％αb奄s　8α古物αL・

　　　　（Germination％，　value　of　inverse

　　　　　　　sine　transformation）

Vapour　heating

71

75

76

Tz7

α

79．75

48，58

37．60

6．98

50．90

18．90

41．43

6．95

M．D．　（0，05）17．11

M．D．　（0．01）22．32

M．D．　（0．001）30．87

Dunnett（0．05）13．99

　〃　　　　（0．01　）　18．67

M．D．　（0．05）5．15

M．D．　（0．01）6．26

M．D．　（0．001）7．73

Dunnett（0．05）4．37

　〃　　　（0．01　）　5．47
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Table　6．　Analysis　of　variance　of　Table　5

Facter

θ

D．F．

7

24

M．S。

2，458．46

　　4．88

Fo

Table　7．　In且uence　ofγ一ray　radiation　on　the

　　　germination　ofσαηηα6づs　sαホ吻αL．

503．87＊＊＊

脇（3ポンド2分間）によって，おおむねの発芽力の

喪失を認めた．

　4．大麻のγ線照射処理　　Table　7，8のとおり，

品種σは，一般に，大麻の発芽に有意の影響がある

が，処理Eの影響は明確でない．交互作用σx況は

有意であり，すなわち処理の影響は品種によって異

る．さらに特定2品種としての品種間の差異は，日本

種σ1はかなり高い線量でもよく発芽し，R8（640，000

r）でようやく発芽は減少し，Elo（2，560，000　r）で全

く発芽を示さなかった．これに対し外国種はσ2は，

E7（320，000　r）で全く発芽しなかった．

γ一Ray
radiation

Eo

El

E2

E3

E4

E5

況6

E7

E8

Rg

Elo

Japanese
Cannabis

　α

81．65

79．63

81．78

78．70

81．18

78．20

80．13

73．90

57．88

37，75

4．10

Foreign
Cannabis

6．78

4．50

7．35

5．58

7．53

4。50

4．50

4．10

4．10

4．10

4．10

摘 要

　1．ヶシと大麻種子の発芽喪失を目的として，おの

おの日本産および外国産のもの1品種ずつを択び，蒸

気加熱とγ線照射処理が両種の発芽におよぼす影響に

ついて試験した．

　2，ヶシの場合，一般に（品種を変量とみるとき），

1）蒸気加熱処理の影響は有意で，蒸気圧3ポンド2

　分目，1ポンド3分間，2ポンド2分間で発芽はほ

　とんど完全に阻止された．

2）　7線照射処理はきわめて高度に有意で，80，000r

　以上においておおむね発芽力の喪失を認めた．

3）品種と処理の交互作用はともにきわめて高度に有

　意であった．

　3．大麻の場合，一般に，

1）蒸気加熱処理の影響はきわめて高度に有意で，蒸

　気圧1ポンド3分間，および3ポンド2分間で発芽

　力はほとんど完全に失なわれた．

2）　γ線照射処理は有意でなかった．

3）　品種とγ線照射処理の交互作用はきわめて高度に

　有意であった．日本産品種の場合，640，000rでよ

Mean　　66．81 5．19

Mean

44．22

42．06

44．56

42，14

44．36

41．35

42．32

39．00

30．99

20．92

4．10

M．D．　（0．05）68．53

M．D．　（0．01）88．05

M．D．　（0．001）119．20

Dunnett（0．05）　55．73

　〃　　　（0．01　）　73．34

Table　8．　Analysis　of　variance　of　Table　7

Facter

　σ

σ×E

　θ

D．F．

1

10

10

66

M．S．

84，035．640

1，282．543

1，148．997

　　15．7295

Fo

5，342．55＊＊＊

　　1．12

　73．05＊＊＊

　うやく発芽力を減少し2，560，000rで発芽力を喪失

　した，

4・大麻はケシよりもγ線に対する耐性が大きいよ

うである．

文

1）川谷豊彦，藤田早苗之助：

　（1963），

献

衛生試報，81，148
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実験ノー　ト Notes

酢酸コバルト・イソプロピルアミンによる製剤中

のバルビタールの比色定量法の改良

柴崎利雄i・和田悠紀子

Tんθ加Pγ0勿θ物θ％ホ0ノω0短卯Zθ古痂刀θ診θ伽伽α痂π（ゾBαγb伽Z伽Pんα悌ασ鰯和αZ

　　　　　　PγθPα僧α伽⑳幅漉σ06αZホ11Cθε吻α％d1ヨ0鯉0翅α糀伽θ

Toshio　S且エBAzAKI　and　Yukiko　WADA

　　The　colorimetric　determination　of　barbital　in　pharmaceutical　prepalations　was　improved　by

using　cobalt　acetate　and　isopropylamine．

　　In　this　method，2mZ　of　1％cobalt　acetate．methanol　solution　was　used　for　about　5　mg　of

barbitaL　　Although　the　absorbance　of　blank　solution　was　considerably　high，　it　was　found　that

the　use　of　an　excess　of　the　cobalt　acetate－methanol　solution　make　a　colored　solution　stable．　The

colored　solution　was　also　stable　without　moisture，　and　the　absorbance　was　measured　at　565　mμ．

　　As　shown　in　Table　4，　interfereing　compounds　for　this　method　were　a　few．　But　colnpounds

such　as　salicylic　acid，　forming　complexs　with　cobalt　ion，　interfere　with　this　method．

　　The　stndard　deviation　of　results　in　this　method　was　O．46．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　製剤中のバルビタールの定量法としては，すでに種

々の方法が知られている．著者らはバルビタールおよ

びフェノバルビタールを含有する各種混合製剤の一斉

検査にあたり，各種の製剤に適用出来る試験法を定め

る目的でバルビタールの定量法につき追試した．

　酢酸コバルト・イソプロピルアミンによる方法1）は

従来バラツキが大きいとされていたが，この方法を一

部改良したところ，呈色が安定で，精度が高かったの

で，これを，混合製剤中のバルビタールの定：量法に利

用し十分満足出来る結果を得たので報告する．

実験方法および結果

　1．装置および試薬

　分光光度計：島津QV－50

　酢酸コバルト：酢酸コバルト（特級）を粉末とし，

デシケーター（硫酸）で2時間乾燥したもの．

　酢酸コバルト液：酢酸コバルト1．09を無水メタ

ノールに溶かして100mZとし，一夜放置後使用．必

要あれば炉過する．

　イソプロピルアミン液：　イソプロピルアミン5。O

mZを無水メタノールに溶かして20・OmZとする．用

時製する．

　エーテル：エーテル（特級）を無水硫酸ナトリウム

を用いて一昼夜放置後精留して用いる．

　クロロホルム：クロロホルム（特級）を無水硫酸ナ

kIIウムを用いて一昼夜放置後精留して用いる．

　バルビタール＝　日局バルビタールを105。で2時間

乾燥したもの．

　2．定　量　法

　バルビタール約0。05gを精密に量る．別に本塗の

20包または20個以上をとり，その重：量を精密に量

り，微粉末とし，バルビタール約0．059に対応する

量を精密に量り，それぞれ共栓遠心沈殿管S，及びT

に入れる．必要あればデシケ一睡ー（無水リン酸また

は硫酸減圧，40～50。）で3時間乾燥する．共栓遠心

沈殿管Sにエーテル35mZを加えて5分間激しく振

り混ぜたのち，おだやかに遠心分離し，その上澄液を

とり，ガラスフィルターを用いて炉過する．さらにエ

ーテル20mlを用いて同様の操作を3回繰り返し，

炉下した各々のエーテル液を合わせて分液ろう斗（A）

に入れる．これに0．5N硫酸10　mZを加えてよく振

り混ぜ，水液を分取する．さらに0．5N硫酸10mε

で1回，水5mZで1回同様の操作を繰り返し，各々

の水回を合せて分液ろう斗（B）に入れ，エーテル10

謡ずつで2回抽出する．それぞれのエーテル液と上

記の分回ろう斗（A）のエーテル液を合せて，水浴上

で留籍する．残留物に無水エタノール15mZを加え

て完全に蒸発する．’残留物にクロロホルム50mZを

加え．て加温して溶かし，さらにクロロホルムを加えて

正確に100鰯とし，（必要あれば乾燥炉紙を用いて炉

過し，はじめの炉液20mZを除いたあとの血液を）標

準液とする．共栓遠心管Tについても「エーテル35
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認を加えて」以下の操作を行ない試料液とする1

　標準液（S），試料液（T），クロロホルム（B）の各

10謡ずつを正確に量り，共蓋試験管に入れ，これら

に酢酸コバルト液2．Oml，イソプロピルアミン液

2・OmZを加え，よく振り混ぜ速やかに空試験液（B）

を対照として波長565mμにおける吸光度Esおよび

ETを測定する．

　　　バルビタール（C8H1203N2）の量（mg）

　　　　　一下品の量（m・）・景

　3．バルビタールとコバルトの結合比

　連続変化法によりバルビタールとコバルトの結合比

を求めた．定量法の条件と同じ溶液組成（クロロホル

ム10mZ十メタノール2mZ十イソプロピルアミン液

2mZ）で，バルビタールとコバルトの濃度の和が4x

10－5molになるようにし検討したところFig・1の

結果を得た．縦軸に示した吸光度は，バルビタールの

クロロホルムを用いて得た空試験液の値を差し引いて

補正を行なった値である．これより，バルビタールと

コバルトの結合比は2：1であると結論される．

0．3

営。、・

遷

§

岩。．1

翌

く

　〔，　　　　　　　2　　　　　　　　4　　　　　　　　6　　　　　　　　8　　　　　　　　10h∬　Barbita正

　2　　1．6　　ユ．2　　0．8　　0．4　　0m’Co〔CH3C（池）2

Fig．1．　Barbita1－Co　molar　ratio（Continious

　　　variation　method）

A：｛absQrbance　of［Barbital］十［Co（CH3CO2）21｝

　　一｛absorbance　of　Co（CH3CO2）2｝

　Concentration：Barbita14×10－6　mole／mZ，

　　Co（CH3CO2）220×10－6　mole／mZ

4．定量法の条件の検討

　1の定量法に基づき，次のように条件の検討を行な

った．

　4・1．吸収曲線

バルビタールの酢酸コバルトとイソプロピルアミン

との反応発色液はFig，2の吸収曲線を示した．

e

O．6

0．4

0．2

　　　　450　　　　　　500　　　　　　　550　　　　　　　600　　　　　　　650mμ

　　　　　　　　　　　　　　　　wavelength

Fig．2．　Absorption　spectra　of　Barital・Co

　　　complex　and　its　reagent　blank

　　　A：Barbita1：0．31　mg／mi

　　　B＝Barbital：Omg／mZ

　　　　　Reference：water

　4・2．試薬の量の検討

　酢酸コバルト液とイソプロピルアミン液の量につい

ては相互の比率の相違によって吸光度に変化がみられ

なかった（Tab11）．酢酸コバルト液の量が多ければ

空試験液の吸光度は大となる．しかし，バルビタール

とコバルトの結合比を考慮して，試薬の量は酢酸コバ

ルト液2mZイソプロピルアミン液21nZとした．

　4・3・水分の影響について

　発色液は水分の影響がなければ30分以上安定であ

るが，検液の調製時，硫酸抽出による水分の混入が考

えられるので，次の三種の液について検討を行なっ

た．

　S：1の定量法に基づいて得た標準液

　B，C：Sと全く同様に操作するが，エタノール処

　　理をしないもの

　B’，C’：B，　Cを無水硫酸ナトリウムを用いて乾燥

　　炉紙にて炉過して得た液

　以上の液を発色させた結果をTable　2に示す．　B，

Cは操作中の水分の混入が考えられ，対応するB’，C’

より不安定であった．Sは最も安定であり，定量操作

中，エタノールを用いて水分を蒸発させる効果は大で

Table　1．　Effect　of　the　amount　of　cobalt　acetate　sol．　and　isopropylamine　soll

Absorbance　of　barbita1（A）

Absorbance　of　blank　　（B）

　　　　　A－B

Co＊　　1mZ
amine　l　mZ

0．461

0．088

0．373

Co＊　　1mZ
amine　2　m1

0．471

0．095

0．376

Co＊　　2mZ
amine　l　m1

0．475

0．101

0．374

Co＊　　2mZ
amine　2　mZ

0．498

0．123

0．375

Co＊＊＊　　2mZ

amine＊＊2mZ

0．623

0．248

0．375

　＊Co：　0．5％Cobalt　acetate　solution．

＊＊＊Co：　1％　Cobalt　acetate　solution．

＊＊amine：25％isopropylamine　solution．
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Table　2．　Effect　of　water　on　coIor　stability

S

B
B’

C
C’

After　color　developed

e

O．8

1

0．521

0．426

0．425

0．368

0．371

3

0．521

0．421

0．367

5

0．520

0．419

0．424

0．365

0．371

7

0．520

0。403

0．348

10

0．521

0．481

0．361

20

0．520

0．409

0．357

S：Achloroform　solution　of　barbital　prepared

　　　by　this　method（the　water　was　evaporate

　　　by　boiling　with　e亡hano1）．

塁｝薮h1讐・霊eS・畿。1：bl；b’認三鷹

　　　ethanol　was　omitted．

き：｝The　s・1・・・・…B・nd　C…d・hyd・a・・d

　　　over　anhyd．　Na2SO4

Concentration：

　S：0．63mg／m‘B：0．52　mg／mZ　C：0．45　mg／mZ

0．6

0．4

0，2

　　　　0．14　0．28　0．42　0．56　0，70mg／mJ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Barbital

Fig．3．　Calibration　Curve（Reference：

　　　　Reagent　blank）

Table　3，　Recovery　test．

Taken（mg）

あった．その他水分の影響としては空気中からのが考

えられる．試薬の量の比率を変えることによって退色

に対する差は見られなかった．

　5・検量線および分析精度

　バルビタールをクロロホルムに溶解して標準原液と

した（1mglmの．標準原液の1，2，3…・10　mZを正

確に量り，クロロホルムで各々正確に10侃に希釈

　　　　　　　　　　　　　　　　　Table　4．

50．238

50．222

49．900

50．000

50．170

50．283

Found（mg）

50．06

49．56

49．32

49．94

50．19

50．06

Recovery（％）

99．5

98．7

98．8

99．9

100，0

99．5

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　薫　99．4

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S　O．46

Barbital　was　tested　by　this　procedure．

　　　　　　　　　　　　　　　した液について発色させ，吸光度を測定して検：量線を

　　　　　　　　　　　　　　　求めた（Fig．3）．この検量線は反応液中の・ミルビター

Results　of　the　determination　for　some　samples

A

A’

B

B’

C

C’

Time

1

2
3

1

2
3

1

2
3

1

2
3

1

2
3

1

2
3

Added
（mg）

50．190
50．181
50．195

50．038
50．055

49．973

50．525
50．280
50．280

50．515
50．555

50．244

50．590

50．082
50．385

50．401
49．886
50．660

Found
（mg）

49．39
49．91

50．17

39．52
49．91

49．91

50．59

49．84

50．34

50．59
50．59
50．59

49．88
49．63

50．26

51．65
50．64
51．40

Recovery
　　（％）

98．4

99．5

100．0

99．0

99．7
99．9

99．9

98．9
99．9

99．9

99．8

100．0

98．6
99．1

99．8

102．5

101．5

102．5

Average
　（％） Compound　of　formula

99．3

99，5

99．6

99．9

99．1

102．0

Isopropylantipyrine

Phenacetin

Caffein

Aminopyrine

Sulpyrine

Ethoxybenzamide

N－Acetyl．p，aminophenol

Chlorphenilamine　maleate

Methylephedrine　hydrochloride

Hydrocodeine　phosphate

Allyl　isopropyl　acetyl　urea

Vitamin　Bl

Vitamin　B2

Vitamin　C

vit㎜in　P

Tablet

A
150

250

50

60

B

30

10

10

19．5

0．625

4

1．25

2．5

0．5

5

C

10

50

50

8

　5

1．3

1．7

0．7

0，7

A，B，C　：by　this　procedure

A’，B’，C’：without　extraction　with　O．5N正【2SO4

Table　shows　the　formula　of　each　tablet（mg／

unit）．
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ルの濃度が0．7mg／mZでもベールの法則を満足した．

　日局バルビタールを1の定量法に基づいて定量をお

こなったところ，標準偏差は0．46（％＝6）であった

（Table　3）．これらの偏差は発色反応によるよりも，

抽出過程によるものと思われる．

　6・分　析例
　バルビタールを含まない市販感冒剤にバルビ．タール

の適当量を添加し回収試験を行なった，その結果を

Table　4に示した．

　サリチル酸などのように，コバルトと化合物を作る

ものはこの定量法を妨害するが，Table　4の結果から

その他の妨害物質は少ないものと思われる．硫酸抽出

を行なわないものはTablet　Cのように分析値が高く

なるものがあるので，硫酸により塩基性物質の除去が

必要である．

　7．操作上の注意

　この定量法において次のことに注意する必要があ

る．

　1．酢酸コバルトは使用時，JIS規格に基づいて自

　．．家試験を行なってから用いる．

　2．本実験で．は行なわなかったが，処方によっては

　　水浴上でエタノールを蒸発させるときは窒素ガス

　　で置換して行なうことが望ましい．

3・空気中の水分の影響が考えられるので，発色液

　は直ちに吸光度を測定すること．

結 語

　従来は酢酸コバルトは無水物を使用し，その使用量

も少ない．従って空試験液の吸光値も小さいが定量値

のバラツキは大であった．この定量法では，酢酸コバ

ルト（Co（CH3CO2）2・4H20）の1％メタノール液2mZ

を用いた．これは従来の方法に比べてコバルトの量は

多い．従って空試験液の吸光度も高くなる．しかしコ

バルトの量を多くしたために，発色も安定し，定量法

の精度および正確さを増した．

　おわりに，ご指導をいただいた医薬品部長　山本展

由博士，立沢正i義室長，ならびに資料を提供していた

だいた武田薬品工業K．K・試験部に感謝いたします．
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’薬局方収載医薬品に混在するモルヒネの試験について

朝比奈晴世・高橋一徳

艶sけbγ1陵b塑ん伽θ伽㈱面。伽α‘伽鶴θs

Haruyo　AsAEINA　and　Kazunori　TAKムHAsHI

　　For　the　medicine　derived　from　opium，　it　is　necessary　to　determine　whether　lnorphine　is　contained

as　impurity　in　it．

　　In　the　Pharmacopoeia　of　Japan，　edition　VII，　the　following　drugs　are　listed　as　those　on　which

the　test　for　morphine　is　stipulated．

　　　　　　Ethylmorphine　hydrochloride，　Oxycodone　hydrochloride，

　　　　　　Codeine　phosphate，　Dihydrocodeine　phosphate，

　　　　　　Papaverine　hydrochloride，　Noscapine　hydrochloride　and　Noscapine．

　　While　a　reagent　of　iodine　pentoxide　is　employed　in　the　case　of　papaverine　or　noscapine，　a

reaction　composed　of　potassium　ferricyanide　and　ferric　chloride　is　used　for　the　test　of　other　drugs．

　　These　methods　are，　however，　considered　to　be　undesirable　for　the　above　purpose．　The

田ethod　of　potassium　ferricyanide　is　so　delicate　that　a　definite　result　is　di伍cult　to　obtain．　　The

method　of　iodine　pentoxide　is　not　very　sensitive．　It　is　preferable　to　use　the　same　reagent　in　the

test　for　morphine．

　　Two　methods　respectively　using（1）sodium　nitrite　and　ammonia　and（2）1－nitroso－2－naphthol

as　reagents　have　been　examined．　　The　first　method　is　also　described　in　the　items　of　codeine

phosphate　in　the　British　Pharmacopoeia，　International　Pharmacopoeia，　alld　Pharmacop6e　franga三se

and　of　papaverine　hydrochloride　in　the　latter　two．pharmacopoeias．　The　second　metho4　is
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usefully　proposed　for　the　determination　of　morphine　in　opium．

　　Using　these　two　methods，　the　colour　intensitiy　probably　due　to　impurities　such　as　morphiDe

contained　in　commercial　narcotic　products　was　measured．

　　These　two　methods　are　proposed　for　o缶cial　test　for　morphine　possible　contained　in　the

OPlates．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　現在J．P．　VIIに収載されている医薬品のうち純度

試験に「モルヒネ」の試験項目のあるものは塩酸エチ

ルモルヒネ，塩酸オキシコドン，リン酸コデイン，リ

ソ酸ジヒドロコデイン，塩酸パパベリソ，塩酸ノスカ

ピン，ノスカピソの7品目である．これらのうち塩酸

エチルモルヒネ，塩酸オキシコドン，リン酸コデイ

ン，リン酸ジヒドロコデインの4品目はフェリシアン

化カリウムと塩化第二鉄による方法をもちい，塩酸パ

パペリン，塩：酸ノスカピン，ノスカピンの3品目は塩

酸酸性の五酸化ヨウ素法をもちいている．そこでわれ

われは8局改正にあたって「モルヒネ」の試験項目に

異なった方法をもちいるのは好ましくないと考え，ど

ちらかの方法に統一することを目的として検討したと

ころ，いずれの方法もあまり鋭敏でなく，純度試験の

目的に沿わないので，さらに外国薬局方に収載されて

いる方法についても検討した．なお，先にわれわれが

あへん中のモルヒネの定量にもちいた1一ニトロソー2一

ナフトール法nについても同様に検討し良好な結果を

得たので報告する．

実　験　方　法

　各国薬局方に収載されている方法は大きく分類する

と表1に示すように4種類に分けられる．

　上記4種類の方法はJ．P．にもちいられている方法

を除いて品目によって試験法がやや異なる場合がある

ため，われわれはつぎの方法によって行なった．

　1：」．P．にもちいられている方法　　試料10　mg

に水1謡を加えて溶かし，フェリシアン化カリウム

二二1滴および塩化第二鉄試液1滴を加えるとき，液

の色は直ちに青色を呈しない．

　II：」．　P．にもちいられている方法　　試料10　mg

に希塩酸5滴および水10mZを加えて溶かし，五酸

化ヨウ素の飽和溶液3滴および四塩化炭素5謡を加

えて振り混ぜるとき，四塩化炭素層は紫色を呈しな

い．

　III：D．　A．　B．塩酸パパペリンにもちいられている

方法　　試料100mgに水5mZを加えて溶かし，

0．1Nヨウ素酸カリウム液5mZおよび3N硫酸10

滴を加え，1分間放置し，四塩化炭素2mZを加えて

振り混ぜるとき，四塩化炭素層は紫色を呈しない．

　IV：1．P・塩酸パパペリンにもちいられている方法

（2一ニトロソモルヒネ法）　試料100mgに0．1N塩

酸5mZを加えて溶かし，1％亜硝酸ナトリウム液2

mZおよび10％アンモニア3謡を加えるとき，液

の呈する黄色はモルヒネ100μ9を同様に処理したと

き呈する色と比較して濃くない．

　この方法はモルヒネ100μ9を対照として比較して

判定しているが，われわれは450mμにおける吸光度

を0．1N塩酸を同様に処理した液を対照として測定

した．

　V：1一ニトロソー2一ナフトール法

　試料100mgに水1mZを加えて溶かし，0．06％

表1．各国薬局方に収載されている方法

品　目
薬局方

塩酸エチルモルヒネ

塩酸オキシコドン
リ　ン酸コ　デイ　ン

リン酸ジヒドロコデイン

塩酸パパペリン
塩酸ノ　ス　カ　ピ　ン

ノ　　ス　　カ　　ピ　．ン

J．P．

I

I

I

I

E
H
π

B．P．

1963

I

IV

∬

1

U．S．P，

XV口

1

1

U．S．S．R．

P．Dく

I

I

I

＊

1．P．

1

IV

IV

F．P．

I

I

w

w

1

D．A．B．

　7

皿

皿

皿

皿注1

皿

◎．A．B．

　9

皿

皿

皿

皿注1

皿

P．Helv．

　V
I

I

I

I

I

1：　フェリシアン化カリウムと塩化第二鉄による方法

皿：五酸化ヨウ素による方法
皿：　ヨウ素酸カリウムによる方法

IV二亜硝酸ナトリウムとアンモニアによる方法

　＊：「モルヒネ」の純度試験の項目なし

空欄：薬局方に収載されていない

注1：酒石酸ジヒドロコデインを収載している
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1一ニトロソー2一ナフトール液5mZ，10％硝酸カリウム

液2mZおよび0．02％亜硝酸ナトリウム液1鰯を

加え，25。の水中に45分間放置したのち，1％スル

ファミソ酸ナトリウム液1mZおよびクロロホル」、

10mZを加えて振り混ぜ，水層の530　mμにおける吸

光度を水をブランクとして測定する．

実　験　結　果

表3．2一ニトロソモルヒネ法による混在する

　　モルヒネの吸光度

試 料

　i）1，IIおよびIIIの方法による塩酸モルヒネの

検出限度　　これらの方法はいずれもモルヒネの還元

性を利用した方法であるから，モルヒネ以外に還元性

物質が含まれているときでも同様に反応するのであま

り特異的な方法ではない．塩酸モルヒネの検出限度は

表2に示すとおりである．

リン酸ジヒドロコデインーA

　　　　　－B

　　　　　－C

　　　　　－D

　　　　　－E

塩酸エチルモルヒネーA

　　　　　－B

　　　　　－C

　　　　　－D

塩酸オキシコドン

吸　光　度

0．074

0．271

0．087

0．600

0．079

0，152

0．072

0．155

0．032

0．063

塩酸モルヒネ100μg： 0．073

・表2．塩酸モルヒネの検出限度

方法

1

∬

皿’

皿

皿’

試 料

リン酸コデイン

塩酸ノスカピン

塩酸ノスカピン

塩酸パパペリン

塩酸パパペリン

検出限度

0，5mg
1．2

0．3

3．0

0．8

5％

12

3

3

0．8

H’：　皿の希塩酸を用いない方法

皿’：皿の3N硫酸を用いない方法

　1の方法は判定基準か液の色は直ちに青色を呈しな

いと規定されているために塩酸モルヒネを最少限0．5

mgを必要とするが，実際には60μ9で検出可能であ

り，液の色は黄色から緑色に変わる．しかしリン酸コ

デイン，リン酸ジヒドロコデインなども同様に呈色す

るので判定基準を緑色と定めることは困難である．

　Hの方法は」。P．　VIでは塩酸を使用していたけれ

ど，J．　P．　VIIでは希塩酸に改められている．したが

って皿および皿の方法は酸の濃度をひくくすることに

よって鋭敏性が増加すると考え，表2，H’および皿’

のように酸を除くことによって約4倍鋭敏性を高める

ことができた，

　ii）Ivの方法による試料中の爽雑物の検出　　試

料はいずれもJ。P．　VII適品のリン酸コデイン，リソ

酸ジヒドロコデイン，塩酸エチルモルヒネ，塩酸オキ

シコドン，塩酸パパペリン，塩酸ノスカピンを用い

た．測定した吸光度を表3に示す．なおリン酸コデイ

ン，塩酸パパベリソ，塩酸ノスカピンはいずれの試料

も呈色しなかったので表から除いた．

　B．P．に収載されているアヘン安息香チンキの定量

法2）はこの方法を基礎としているし，またPfeiferも

あへん中のモルヒネの定量に利用している3》．

　この方法は前の3種類の方法と異なり，モルヒ．ネに

特異的に作用すると考えられ，また前のいずれの方法

の結果と比較してかなり判定基準がきびしくなってい

るが，われわれの実験結果から塩酸モルヒネ100μ9

の吸光度より高い吸光度を示したものはリン酸ジヒド

ロコデインの2検体と塩酸エチルモルヒネの2検体だ

けであった．

　iii）vの方法による試料中の爽雑物の検出　　v

の方法はパラ位に置換基を有するフェノール類の呈色

反応であるから，モルヒネ以外のコデイン，ジヒドロ

コデイン，エチルモルヒネ，オキシコドン，パパペリ

ン，ノスカピンとは反応しない．この方法は副アルカ

ロイドの影響なしにモルヒネが定量できることをすで

に報告しているが1），このことは副アルカロイドがモ

ルヒネの同量あるいはそれ以下の場合にのみ適用され

る．したがってコデイン，ジヒドロコデインなどがモ

ルヒネの1000倍も多いような場合には，それらがモ

ルヒネの呈色に影響を与えるのではないかと考え，塩

酸モルヒネ100μ9にリン酸コデイン，リン酸ジヒド

ロコデイン，塩酸エチルモルヒネ，塩酸オキシコドン

を50mg，100　mg，1501ngあて加えて吸光度を測定

した．その結果は表4に示すようにいずれもモルヒネ

の呈色にあまり影響を与えていない．なお塩酸モルヒ

ネ100μ9の吸光度は0．286である．

表4．モルヒネの吸光度におよぼす影響

リ　ン酸　コ　デイ　ン

リン酸ジヒドロコデイン’

塩酸エチルモルヒネ

塩酸オキシコドン

50mg

0．262

0．264

0。282

0．298

100mg

0．260

0．260

0，291

0．319

150mg

0．254

0．256

0．305

0．342
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　以上の結果からさらにIVの方法で試験したリン酸コ

デイン，リン酸ジヒドロコデイン，塩酸エチルモルヒ

ネ，塩酸オキシコドソについて吸光度を測定した．そ

の結果を表5に示すが，リン酸コデインは呈色しなか

ったので表から除いた．

表5．1一ニトロソー2一ナフトール法による

　　混在するモルヒネの吸光度

料 吸　光　度

考

試

リン酸ジヒドロコデインーA

　　　　　－B

　　　　　－C

　　　　　－D

　　　　　－E

塩酸エチルモルヒネーA

　　　　　－B

　　　　　－C

　　　　　－D

塩酸オキシコドン

0．019

0．018

0．017

0．047

0．017

0．459

0．159

0．480

0．043

0．069

塩酸モルヒネ100μg： 0．268

　以上の結果から塩酸モルヒネ100μgの吸光度より

高い吸光度を示したものは塩酸エチルモルヒネの2検

体だけであった．

察

　J．P，　VIIに収載されているフェリシアン化カリウ

ムと塩化第二鉄による方法および五酸化ヨウ亥による

方法はモルヒネがそれぞれ5％ないし12％も混在

されていなければ検出できない．一般にこのように多

量のモルヒネが混入することは考えられないので，こ

れらの方法は純度試験の目的に適しない．B．P．，1．P．，

F．P．に収載されているリソ酸コデインおよび1．　P．，

F．P．に収載されている塩酸パパペリンなどは混在す

るモルヒネ量が0．1％を限度とされている．これらと

比較してJ．P．　VIIの規格は非常にゆるやかであるた

め改正する必要があると思われる．また2一ニトロソ

モルヒネ法（IV）と1一ニトロソー2一ナフトール法（V）

を比較した場合，IVにおいて非常に高い吸光度を示し

たりン酸ジヒドロコデインの2検体はVではほとんど

吸光度を示していない．このことはモルヒネ以外にも

IVに反応する爽雑物が混入しているために生じたもの

と考えられる．以上のことから純度試験「モルヒネ」

の試験にはIVおよびVをもちいることがのぞましい．
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テトラフェニルボロンナトリウムを用いた

　　カリウムの双電極電流滴定について

野 口 衛

B伽脚θゲ㈱θ堀。：㍑㌍αホ伽（ゾPO伽8茗襯ω伽SO口論丁目αPんθ吻60僧α古θ

Mamoru　NoGucHI

　　Potassium（not　more．than　4　mg）was　titrated　biamperometrically　with　O．05　M　sodiu1n　tetra－

phenylborate（Na．TB）by　Metrohm　Potentiograph　using　a　double　platinum　electrode　as　indicator

electrode．

　　The　method　is　found　more　convenient　and　rapid　than　previously　pfoposed　direct　titration

methods　for　potassium．

　　It．takes　ten　minutes　to　analyze　and　the　relative　standard　deviation　in　this　lnethod　was　about

±0．6，±0．9，and　±0．7％．for　potassium　chloride，　potassium　nitrate　and　potassium　sulfate

respectively．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

．4　　．

　テトラフェニルボロンナトリウム（Na－TB）とカリ

ウムの沈殿反応を利用した電気的分析法としては，電

導度滴定法1｝2），高周波滴定法3》，電位差滴定法4）5｝，電

量分析法6）および滴下水銀電極7｝graphite電極8），回

転白金電極9）を用いる電流滴定法などが行なわれてい

るが操作が複雑で精度も充分でないものが多い．
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　そこで著者は双白金電極電流滴定法を用いるカリウ

ムの迅速定量法を考案し，カリウムの定量値におよぼ

す陰イオン（Cl『，　NO3一，　SO4一一）の影響について検

討したので報告する．

滴定装置
　メトローム

　　　〃

〃

〃

装置および試料

電位差記録計

ポラライザー

双白金電極

シリンダーセット

（10mZ用）

E336　A

E371

EA　240

E436　E

　試薬および試料溶液

　テトラフェニルボロソナトリウム標準液：Kari－

bor（R）を0．05　M水溶液とし，冷蔵庫に保存した．

　塩化カリウム標準溶液＝特級試薬を500。，4hr乾

燥したのち373．Omgをとり，水を加えて正確に100

mZとした．

　硝酸カリウム溶液：特級試薬を1600，3hr乾燥し

たのち505．6mgをとり，水を加えて正確に100　mZ

とした．

　硫酸カリウム溶液：特級試薬を500。，4hr乾燥し

たのち437．1mgをとり，水を加えて正確に100　mZ

とした．

　試料溶液にそれぞれ正確に2mZをとり，100　mZの

ビーカーに入れ，水を加えて全量を40mZとした．

国

憲

暮

↑

↑

↑

①

②

③

実　験　結　果

　1・分極電流の滴定曲線におよぼす影響

　試料（塩化ヵリゥム）を電圧1000，900，800，700

mV，抵抗値100，50，20　kΩをそれぞれ組み合わせ

た条件で滴定を行なったところ，1000mV，100　kΩ

の条件が最適であることが明らかとなった．

　2。滴定速度の検討

　試料（塩化カリウム）を1000mV，100　kΩで0．5

mi／min，0．66　m3／min，1mJ／min，2mZ／minの4段

階の滴定速度をとって実験を行なったところ，速度を

はやめると曲線はなだらかとなり終末点が著しくずれ

ることが明らかなった．

　3・双白金電極に対する陰イオンの影響

　試料（塩化カリウム，硝酸カリウム，硫酸カリウム）

を1000mV，100　kΩ，滴定速度0．5mZIIninで滴定

するとき終末点の明瞭な曲線を得る（Fig．1一①）が繰

り返し実験により電流変化は小さくなり終末点直前で

見かけ上電流値が一定の部分が現われる（Fig．1一②）．

　硫酸カリウム，硝酸カリウムではこの部分は小さく

　　　　　　　　1　　　　　　　　　　2

　　　　　　　NaB（C6H5）4，　ml

Fig．1．　Repeated　titration　of　potassium

　　　chloride　with　sodium　tetrapheny1・

　　　borate

Applied　potential：1000　mV，100　kΩ

Sample　solution：standard　soln．　of　KCl

　2．OmZ．十38　mZ．　of　water．

Titration　speed：0．5mZ．／min．

定量値にあまり影響を与えないが，塩化カリウムでは

繰り返しのたびにこの部分が長くなり（Fig．1一③）終

末点がずれるため定量値のばらつきは大きくなる．

　そこで一回の滴定ごとに双白金電極の正負を交換し

（ポラライザーのプラグにプラスとマイナスを差しか

えるだけでよい）蒸留水中に放置し吸着された陰イオ

ンを追い出すと良好な結果が得られた．この操作を次

に滴定する試料液中で行なっても定量結果には大きな

影響を与えないので，操作の簡素化をはかるためにこ

の方法を用い，電極が安定するのを待って（通常3～

5min）滴定を行なった．

　4．Na－TBの力価の計算

　試料（塩化カリウム，硝酸カリウム，硫酸カリラム）

を1000mV，100　kΩ，滴定速度0．5mZ／minでそれ

ぞれ4回ずつ滴定した結果をTable　1に示す．

　それぞれの平均滴定液量から塩化カリウム，硝酸ヵ

リゥム，硫酸カリウムを標準にした場合の力価を計算

すればTable　1のようになり，試薬の性質・純度な

どがわずかではあるがNa－TBの力価に影響を与える

ことが明らかとなった．

　5・塩化カリウム，硝酸カリウム，硫酸カリウム中

のカリウムの定量

　J．P．　VIIの方法に準じて塩イヒカリウムを用いた場
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Table　1．　Titration　of　potassium　with　O．05　M

　　　sodium　tetraphenylborate

sample

1

2

3

4

average

　σ

titer

volume　of　Na－TB　titrated（mの

KC1

1．86

・1．88

1．90

1．90

　1．88

±0．021

1．065

KNO3

1．90

1．91

1．85

1．83

　1．87

±0．022

1．068

K2SO4

1．86

1．86

1．90

1．90

　1．88

±0．013

1．067

Apparatus：　Metrohm　Potentiograph　and
　double　platinum　electrode

Applied　potentia1：　1000　mV，100　kΩ

Sample　solution：　Standard　soln．2．Omム十38

　ml．　water

Titer　was　caluculated　from　the　mean　value

　of　each　sample．

Table　2．　Recovery　of　potassium　from

　　　　known　samples（％）

sample

1

2

3

4

average

　σ

KCI

98．81

99．87

100．93

100．93

100．14

±0．58

KNO3

101．11

101．16

98．46

97．39

99．53

±0．92

K2SO4

98．68

98．68

100．80

100．80

また電位差滴定4）5）では終末点における電位の変化は

あまり明瞭ではない．

　滴下水銀電極を用いた電流滴定法7臆誤差1％以下

で精度はかなり良いが一回の定量に2～3hrを必要

としハロゲンその他の妨害物質の影響が大きい．

graphite電極を用いる場合8）ハロゲンの影響は小さ

く所要時間も15min程度であるが補助電極を寒天橋

で連結せねばならぬため操作はやや複雑である．

　双白金電極電流滴定は操作が簡単で精度も他の方法

にくらべて良く，自動記録計を連動させることにより

作図法によらず滴定曲線より直接に終末点を得ること

が可能である，

　繰り返し実験による陰イオンの影響としては硫酸イ

オン，硝酸イオンにおいては曲線はややなだらかにな

る程度であるが塩素イオンの影響は非常に大きく，数

回の繰り返し実験により定量値が10％以上も下って

しまう．　　　　　　　　　　　　　　　　　・

Nilsons4｝は多量の・・ロゲソの存在下における電位差

滴定において銀電極に正電位（initial　pos量tive　poten・

tial）を与えて妨害を除去しているが，今回の実験で

は一回ごとに双白金電極の正負を逆転させ電極表面の

陰イオンを取り除く操作を加え，塩化物の場合にも精

度良く定量することが出来た．

　終りに臨み，終始御鞭錘頂いた吉村淳薬品部第一室

長，有益な助言を頂いた伊阪博技官はじめ薬品盗聴一

室の諸氏にあつく感謝します．

99．74

±0．71

合の力価1．065を用いて各実験の回収率を計算した結

果をTable　2に示す．

　以上の結果から，本実験に用いた濃度ではカリウム

は電極への荷電圧の正負を交換する方法を用いれば，

陰イオンの種類に関係なく1％以下の誤差で定量でき

ることが明らかとなった．

考察および結論

　K－TB（カリウム塩）の沈殿は微細で取扱いが困難

であり1。）沈殿のろ過操作を含む分析法6）9）は操作が複

雑で誤差も大きい．

　Na－TB1），　Li－TB2）（リチウム塩）を用いる電導度滴

定，高周波滴定は多量の電解質により妨害を受ける．
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非イオン界面活性剤の物理的性状および生物活性について

岩原繁雄・石関忠一・古瀬一麿＊
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Shigeo　IwAHARA，　ChOichi　IsHlzEKI　and　Kazumaro　FuRusE

　　　Seven　compounds　of　polyoxyethylene　terpenylphenoxyether（ethylene　oxide　3、to　17．9　moles），

sixteen　compounds　of　polyoxypropylene　polyoxyethylene　cetylether（propylene　oxide　l　to　8　moles，

ethylene　oxide　5　to　20　moles）and　polyoxyethylene（40）castor　oil　ether　were　tested　for　the

hemolytic　activity，　spermicidal　activity，　surface　tension　and　wetting　time．

　　　In　the　case　of　polyoxyethylene　terpenylphenoxyether，　compounds　of　6　and　9　ethylene　oxied

mole　number　showed　the　maximum　biological　activities，　and　remarkable　correlation　was　observed

between　the　wetting　time　and　biological　activities（Table　1）．

　　　With　regard　to　polyoxypropylene　polyoxyethylene　cetylether　compounds，　correlation　between

biological　activit量es　and　ethylene　oxide　mole．number　was　also　observed（Table　2）．

　　　Acute　toxicity　to　mice　was　tested　for　three　compounds，　and　polyoxyethylene（40）castor　oil

ether　was　proved　to　be　extremely　low　toxic．　　　　　　　　　　　　　　　　　『

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　近年合成界面活性剤の急速な発達につれ，医薬品，

化粧品，食品工業への利用はますますさかんになりつ

つある．われわれは界面活性剤の殺精子作用に注目

し，約100種の界面活性剤について殺精子剤としての

適格性を検討した結果，新化合物polyoxyethylelle

terpenylphenoxyetherが殺精子避妊薬の主剤として

有望であることを報告したn．そのさい8種の界面活

性剤についてウサギ赤血球に対する溶血性とマウスに

Table　1．　Results　of　the　tests　on　polyoxyethylene　terpenylphenoxyether＊

Ethylene

oxide　mole
　number

　　3．0

　　4．5

　　6．1

8．8～8．9

　　11．0

　　17．9

Surface　tension
　　（dyne／cm）

（ring　method）
conc．0．25　％，
　　　at　25。C

30．87

31．41

32．87

33．21

35．79

40。04

Wettine　time
　　　　（sec）

（felt　sedimen－

tation　method）
conc．0．25％，
　　　at　25。C

26．6

14．5

7．6

9．8

60．0

　　　HemOlytiC　aCiVity＊＊

0．5％　suspension　of　rabbit
　　erythrocyte（at　25。C）

1．0

　　　conc．（％）

0．1　0。01　0．001 0．0001

　9

　？

　？

＜5”

＜5”

65’

　9

　？

＜5”

＜5”

＜5”

71’

3’　　90’

3’　　11’

15”　　42’

15”　　21’

1’　　15’

41’　＞90’

＞90’

＞90’

＞90’

＞90’

　32’

＞90’

　　Spermicidal
　　activity＊＊＊

human　sperm
（at　room　temp．）

　　　conc．（％）

0．25　　0．125　　0．063

＞30’＞30’＞30’

　　0　　　0　＞30’

　　0　　　0　く5’

　　0　　　＜　5’　　＞30’

＞30’　　＞30’　　＞30’

＊：

R◎0（C　H）

〈　　CH3　CH3
　　　CH3
　　　　ド

　　〈　　’
　　l　l

×＜）一…H・CH・・）・・H

　　CH3　CH3

75％＋25％

契3〈）一…H、CH、・）。，H

》　〉〈二〉一くε吾1

／1_　　　CH3

CH3　CH3

閣3

溢。ζ二幅饗：H

＊＊：expressed　as　time　required　for　the　complete　hemolysis

＊＊＊：expressed　as　time　required　for　the　complete　inhibition　of　sperm　motility

．？：unclear　owing　to　the　turbidity

＊エーザイ研究所（Eisai　Laboratories）
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Table　2，　Results　of　the　tests　on　polyoxypropylene　polyoxyethylene　cetylether
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　【q6H33－0一（CH2－CH－0）a一（CH2－CH2－0）b－H］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CH3

　　Test
compound

PBC－11

　　　　12

　　　　13

　　　　14

　　　　21

　　　　22

　　　　23

　　　　24

　　　　31

　　　　　32

　　　　　33

　　　　　34

　　　　　41

　　　　　42

　　　　　43

　　　　　44

Co－40　TX

　　Test
compound

PBC－11

　　　　12

　　　　13

　　　　14

　　　　21

　　　　22

　　　　23

　　　　24

　　　　　31

　　　　　32

　　　　　33

　　　　　34

　　　　　41

　　　　　42

　　　　　43

　　　　　44

Co－40　TX

Propylene　oxide
mole　number
　　　　　（a）

1

1

1

1

2

2

2

2

4

4

4

4

8

8

8

8

Ethylene　oxide

mole皿umber
　　　　　（b）

　5

10

15

20

　5

10

15

20

　5

10

15

20

　5

10

15

20

40

　　　Hemolytic　activity＊＊

0．05％　suspension　of　rabbit
　　　erythrocyte（at　250C）

0．1

　　conc。　（％）

0．1　0．10，0010．0001

？

10”

1’

30’

？

？

3’

16’

？

？

3’

4’

？

？

4’

30’

？

2’

2’

72’

？

？

2’

33’

？

7’

4’

13’

？

？

　5’

61’

　55’

　　8’

　　4’

＞90’

　　？

　　8’

　　7’

＞90’

　31’

　　9’

　　11’

＞90’

　　31’

　　11’

　　11’

＞90’

　90’

　33’

　14’

＞90’

　14’

　　5’

　13’

＞90’

　36’

　20’

　37’

＞90’

　68’

　23’

　　25’

＞90’

＞90’

　10’

＞90’

＞90’

＞90’

＞90’

＞90’

＞90’

＞90’

＞90’　＞90’　＞90’　＞90’　＞90’

Surface　tension（dyhe／cm）
　　　　　（ring　method）

　　conc．0．25％，　at　250C

30．60

33．86

39．13

32．53

34．49

37．64

32．85

33，21

32．31

34．35

32．13

31．50

32．40

35。39

40．50

　　　Wetting　time（sec）
（canvas　disc　sedimentation
　　　　　　　　method＞

　　conc。0．25％，　at　250C

（7200）

　420

　310

1800

（940）

　430

　260

1070

　530

　710

　220

　930

　226

　　630

　　385

　　610

61．2＊

341．8＊

77．6＊

218。0＊

2350

Spermicidal　activity＊＊＊

　　　　human　sperm
　　　（at　room　temp，）

conc．（％）

1．0　　　0．5

　60’

　　8’

　　3’

＞60’

＞60’

　37’

　10’

　27’

＞60’

　6α

　22’

＞60’

＞60’

＞6α

　43’

＞60’

＞60’

　11’

　　6’

＞60’

＞60’

　48’

　28’

　42’

＞60’

　　58’

　　52’

＞60’

＞60’

＞60’

　　60’

　　60’

＞60’ ＞60’

Toxicity　to　mice
　LD50（mg／kg）
　　　　72hours

per　os

5100

15000

＞40000

　　intra．

peritonea1

251

430

＞30000

　＊：values　obtained　by　the　felt　method

＊＊：expressed　as　time　required　for　the　complete　hemolysis

＊＊＊：expressed　as　time　required　for　the　complete　inhibition　of　sperm　motility

　　？：unclear　owing　to　the　turbidity
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対する急性毒性（経口および腹腔内注射）を比較した

が，この両者はほぼ平行するという結果がえられた．

また界面活性剤の有する殺精子作用は滲透力と密接な

関係を有していることについても報告した2）．

　著者らは脂溶性ビタミンの水溶化能の点ですぐれた

性質を有するpolyoxypropylene　polyoxyethylene

cetylether系界面活性剤（PBC系）を開発した．従

来から使用されてきたTween系あるいはCO－TX系

（polyoxyethylene　castor　oil　ether）化合物のばあ

いにはVitamln　A　palmitateの水溶化にさいして8

倍量程度を必要としたのに対して，PBC系化合物の

ばあいには3倍程度で足りる．

　今回は上にのべたpolyoxyethγ1ene　terpeny1．

phenoxyetherのethylene　oxide付加モル数をか

えた6種の化合物について溶血性を測定し，すでに一

部報告した表面張力，滲透圧，殺精子性との関連を検

討した．

　またethylene　oxideおよびpropylene　oxide付

加モル数をかえたPBC系薬剤16種について殺精子

性，溶血性，表面張力，滲透力を測定した．さらに

PBC－34，41およびCO－40　TXについてはマウスに

対する急性毒性（経口および腹腔内注射）を試験した．

実験材料および方法

　薬剤lpolyoxyethylene　terpenylphenoxyether

系化合物6種（帝国化工株式会社），

　polyoxypropylene　ployoxyethylene　cetylether

系化合物（PBC系）16種ならびにpolyoxyethylene

（40）castoroil　ether（日本サーファクタント工業株式

会社）．

　いずれも精製操作を行なうことなくそのまま使用し

た．

　薬剤の希釈はすべて5％ブドウ糖水溶液を用いた．

　溶血試験：3．8％クエン酸ナトリウム水溶液を1／10

量に加えて採血したウサギ血液を5％ブドウ糖水溶液

で4回洗ったのち5％ブドウ糖水溶液を用いて0．1％

浮遊液を作る．

　薬剤希釈液0．5mJと上記血球浮遊液0・5mZとを

混合し25。Gで完全溶血に至るまでの時閲を測定し

た，

　殺精試験：人精液と薬剤希釈液とを混合し運動停

止までに要する時間を測定した．詳細については既

報1）参照．

　表面張力測定：ring法によった．装置はCenco

社製（Cat．　No．70545）を用い，　ring円周6・00　cm．

薬剤濃度0。25％，25。Cで行なった．

　滲透力測定：　フェルト沈降法は日本毛織三白フェ

ルトNo．1000（JIS－L　3201－1962），20×20×3mmを

用いた．半微量canvas　d量sc沈降法は大和紡製No・6

綿布，1×1インチを用いた．両法とも薬剤濃度0・25

％，25。Cで行なった，

実験結果および考察

　polyoxyethylene　terpenylphenoxyether系化合

物についてはTable　1に示すように，4項目の試験

成績のすべてがethylene　oxide付加モル数によって

大きく左右された．殺精子作用，溶血作用ともに6－9

モルがもっとも強く，滲透力がこれらの生理作用の示

すpeakとよく一致している．

　polyoxypropylene　polyoxyethylene　cetylether

系化合物についてはTable　2に示すごとく，殺精子，

溶血作用とも一般に上記化合物に比べて弱いが，その

活性度はpropylene　oxide，　ethylene　oxideの付加モ

ル数と関連性がみられた．すなわちproPylene　oxide

のモル数を一定としたばあい，もっともいちじるしい

生物活性を示すethylene　oxideモル数があり，その

点を中心としてモル数をふやしてもへらしても活性が

弱まるという結果がえられた．

　CO－40　TXについては生物活性が認められず，マ

ウスに対する毒性もきわめて低く，LD50値を求める

ことができなかった．

　終りにのぞみ種々の便宜をあたえられたエーザイ株

式会社田辺晋博士ならびに抜術的援助を受けた同社大

塚昭君に感謝します．

文 献

1）岩原，石関，古瀬：　日本公衛誌，12，1～7（1965）・

2）古瀬：　日本薬学大会講演（1965）・
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紙面類のけい光について
堀部　隆・伊東　宏・篠崎　正

S加6♂伽0％FZO解θSOθりZθ9（ガSα％励α曙．〈四二伽S

Takashi　HoRIBE，　Hiroshi　ITO　and　Masashi　SHINozAKI

　　Fluorescence　of　each　matarial　in　sanitary　napkins　were　studied．　　The　strength　of　their

fluorescence　were　measured　by　o伍cial　testing　method　looking　with　naked　eye　under　black　light，

and　by　micro且uorescence　photometer．　The　results　were　as　follows：

　　1）Each　material　in　sanitary　napkins，　pulp，　absorbent　paper　and　water　proof　paper　showed

stronger伽orescence　thall　polyethylelle丘1m　and　absorbent　cotton，　in　measuring　by　naked　eye
（Table　1）．

　　2）Each　materiai　in　sanitary　napkins　showed　3．3～12，7％value　compared　with　standard

伽orescent　material　on　measuring　by　micro　fluorescence　photometer（Table　2）．

　　3）Absorbent　paper　that　had　high伽orescence　value，　showed　a　slight　color　change　with

Wiesner，s　reagent．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　生理処理用としての衛生用紙早年は，最：近改良され

てその構成する材料も脱脂綿を始め，吸収紙，レーヨ

ンステープル綿，甲状パルプ，レーヨン紙，高分子フ

ィルム，防水紙等の材料を組合せることにより，簡易

に経血を吸収，保持，防漏する機能の向上をはかるて

いる．しかしながらこの種の材料の重要性質は衛生的

であることで，このため生理処理用品基準1｝および註

解2）において，構成材料に製造環境や製品が不潔の恐

れのある故紙，故綿や，材料の白色を増す目的で加え

るけい光増白剤の使用を禁止するとともに，その試験

方法として『本品に暗所で紫外線を照射するとき，著

しいけい光または著しい汚染を疑わせるけい光を認め

ない』というけい光試験の項目が規定されている．し

かしながらこの測定法は肉眼でけい光の程度を判定す

るため，測定が長時間にわたるときには，験者の眼が

疲労し易く，かっけい光標準品2）と比較しても反射す

るけい光の色相が異なる時は，判定が困難となる点を

考慮して，微量けい光光度計を使用して，生理処理用

品のけい光を測定した結果を報告する．

実　験　方　法

　1．試料：市販生理処理用品106種を使用．

　2・けい光標準品：生理処理用品基準註解2）に準拠

して，化成品工業協会けい光増白三幅品7mgを正確

に量り，500m‘の褐色メスフラスコに入れ，水で正

確に標線までうすめる．この溶液を5認分取し，塩

化ナトリウム0．19を加え，水でうすめて50mZと

し，この溶液中にろ紙（東洋ろ紙No．51，8x15　cm）

または日本薬局方脱脂綿1gを時々反転しながら1時

間浸したのちとり出し，ろ紙上で風乾し，脱脂綿は軽

くしぼり風乾する．ろ紙を用いた標準品と対比するも

のは不織布，吸収紙等で，脱脂綿を用いた標準品と対

比するものは脱脂綿，輝輝パルプ，ガーゼ等である．

　3．装置：島津コタキ微量けい光光度計（MR型），

光源は水銀灯（マツダSHL　100　UV）で，励起光源選

択フィルターはD2（365，365．5，366．5mμ），　V1（D2

の他404．7，407．8，435．8mμ），けい光選択フィルタ

ーはFLO1，　FLO2を使用した．

　4．測定方法＝試料のほぼ中心部を2×2cmに切

断採取し，順次使用面より一枚ずつはがしながらメー

ターのプレを測定し，ついでけい門標閉山および酸化

マグネシウムについてメーターのフレを測定し，次式

により反射法によるけい光濃度を求めた．

　　　　　　　　　　　　　　／イ’
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）　　試料のけい光濃度＝Sx
　　　　　　　　　　　　　100一！’

　　S：けい光標準品（けい光増白剤標品2）で0・007％

　　　に染着したろ紙または脱脂綿）のけい光濃度

　　ア：測定試料の測定値

　　ア’＝酸化マグネシウム（けい光増白剤を含まず）の

　　　測定値

　つぎにけい光標準品に対する試料のけい光の比較値

を％で次式により：求めた。

　　窃饒琵嚢譲勢一、諾…多・1・・（・）

　　F：測定試料の測定値

　　F’：酸化マグネシウムの測定値
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表1．生理処理用品の構成材料別のけい光試験成績

材料の

組合せ

個　数

（％）

判

定

十

レーヨン口
吸　収　紙
防　水　紙

34

（32）

　r　1・｛

　Pa　1

14

18

レーヨン紙
脱　脂　綿
綿状パルプ
防　水　紙

12

（11）

・｛…

・｛　r　l
　Pu　5
　w　1

4

脱脂綿
吸収紙
防水紙

22

（20）

・儲
　C　1・｛

　Pa　3

　Pul
　w　4

8

脱　脂　綿
吸．収　紙
綿状パルプ
防　水　紙

5

（5）

・｛　Pu　4
　w　1

脱脂綿

防水綿

2

（2）

ガーゼ
吸水紙
防水紙

2

（2）

・｛・・

ガ　一　ゼ
吸　収　紙
綿噛パルプ
防　水　紙

9

（9）

2 1

・｛　Pu　2
　W　4

　9　1・｛

　Pu　1

1

吸収紙

防水紙

20

（19）

・・o騒

9

計

106

（100）

15
（14）

48
（45）

43
（41）

註判定　什：著しいけい光　＋：僅かなけい光　一：けい光を認めない
　r：レーヨン紙　　Pa：吸収紙　　Pu：綿状パルプ　　C：脱脂綿　　g：ガーゼ Wl防水紙

表2．生理処理用品の構成材料のけい光濃度

材 料

レ

が

脱

吸

綿

一　　ヨ　　ン

　　脂

　　収

状　パ　ル

紙

ゼ

蝋

紙

プ

ポリエチレンフィルム

防　　　水　　　紙

数　量

37

6

6

49

14

2

39

け　　い　　光　　濃　　度

フィルターUVD2－FLO1
けい光波長400mμ以上
けい光の色調　紫

0．60　（±0．30）×10－5

0．72（±0．43）

0．23　（±0，35）

0．79　（±0．40）

0．89　（±0．49）

0．18

0．43（±0。42）

UVVrFLO2
470mμ以上
　緑　　黄

6．74（±2．09）×10－5

6，36（±3．30）

5．25（±3．44）

7．24（±2，19）

8，65　（±2．87）

1。27

2．64　（±2．61）

（）：標準偏差，けv・光標準品のけい光濃度：7×10－5

実験結果
　市販生理処理用品を基準1・2）により，構成材料別に

肉眼的にけい光を測定した結果は表1に示す．

　表1に示すごとく，紫外線灯下において，明かるい

と思われる構成材料は綿状パルプおよび一部門吸収

紙，防水紙に多く，脱脂綿，ポリエチレンフィルムに

は少ないことが認められた．したがって，紫外線灯下

で肉眼的に見て明かるい構成材料がけい光上白剤によ

るけい光であるか否かについて，けい光光度計でフィ

ルターUVD2－FLO1（400　mμ紫より長波長），　UVVr

FLO2（470　mμ緑より長波長）使用のさいのけい光濃

度と頻度との関係を表2に示す．

　またけい光標準品と構成材料とのけい光比軒割を図

1に示す。

　400mμ（紫）以上の長波長を発するけい光は，けい

光標準品2）に比較して3．3～12．7％程度で少ないが

8

4

0

8

　4
度

　0数
　4
0

4

0

2
0

4

0　48121620

470mμ以上のけい光
400nΨ以上のけい光

@　　　　　（8．6）

（96．3）

（1L3） （103．5）

（12．7＞

i3．3）

（123．6）

（75．1）

（10．2） （90．9）

（6」〉
（37，7）

40　　80　　120　　160

図1．けい光標準品に対する試料の
　けい光の比較値（％）

￥

3
紙

紙

1言

プ

脱
」1旨

綿

が
壱

黎

紙
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表3．生理処理用品の材料別のけい光濃度

測定方向　材料「＼

使用面
↓

非使用面

レ

が

脱

吸

綿

一　　　ヨ　　　ン

　　脂

　　収

状　パ　ル

紙

ぜ

綿

紙

プ

ポリエチレンフィルム

防　　　　水　　　　紙

A

1．05xlo－5

1．10

1．62

0．18

0．11

B

0。07xlo－5

　0．61

0．54～0．31

1．67

C

＿X10－5

0．07

0．24

0．33

D

0．31xlo－5

0．23

E

＿×10－5

1．46

1．09～0．93

1．21～1．00．　0．12

（図1左参照），同一試料でも470mμ（緑）以上の長波

長を発するけい光はけい光標準品2）に比較して37．7

～123．6％程度であり（図1右参照）かなり多く認め

られた．

　また市販の代表的な製品について構成材料別のけい

光濃度を表3に示す．

　またこれらの構成材料の厚さ一けい光標準品に対す

る比較値曲線を図2に示す．

け30
晃

標・

器・・

爵

芸ユ・

1実

琵、

揺

（％）

r＝

9：

P：

盛一・C一・繍旨7一一烈一＝矩ご＝二て・献・W
　　　80　　　　　60　　　　　40　　　　　20　　　　ッド用
　　　　　　材料の厚さ（％）　　　　　　使面

・ミ　既’　　　P頃　　A
　　　　　　　　　　　　　　　　　　．」∩㌧　ロし　

・・！「㌧3『噛一℃一亀喝、＼　　　A，1

　　　　　　　　　　　　　　＼、．＼
　　　　　D　　C　・・　）ぐ’，軌

使
黒

　レーヨン紙　　Pa：吸収紙　Pu：綿状パルプ

　ガーゼ状織物　　C：脱脂綿　　w：防水紙

　ポリエチレンフィルム
構成材料の厚さ（mm）

　A：4．38　B：5．30　C：5．20　D：4．80

　図2．構成材料の厚：さ一けい光の比較値曲線

　同一製品でも構成材料によりけい光比較値は異な

り，同一構成材料でも製品が異なればけい光比較値も

異なり，例えば防水紙でも製品Cは多いが，製品A，

B，Dは少なく一定の値でないことが認められた．

考 察

　けい光とは，紫外線または可視光線（励起光線）を

物質に照射する時，二次的に投射した波長と異なる波

長の光を放出することで，一般に程度の差があるがけ

い光を認めるといわれる3）．生理処理用品を構成する

材料の内，脱脂綿は純すいのセルローズに近くの，ま

たポリエチレンフィルムは高分子の飽和炭化水素であ

るので，けい光は認められないが，吸収紙やパルプを

弾性化した綿状パルプはリグノセルローズやアルカリ

土類無機塩を含有し，これらがけい光を発し3・5・6），ま

た紙に防水あるいは保水効果を与えるために添加する

薬剤の中で，石油系サイズ剤，ロジン系サイズ剤は黄

緑色のけい光が認められる．またけい光のほとんどな

い分析用ろ紙に比較してけい光の多い吸収紙，パルプ

はフロログリシン反応5）の着色もやや多く認められ，

製品の純度も低下しているものと推測される．

　本研究において表2に示すごとく，吸収紙，綿状パ

ルプ等の400mμ（紫）以上のけい光は，けい光標準

品2）の発するけい光の3．3～12．7％であるが，470mμ

（緑）以上のけい光は37．7～123。6％でかなり多く認め

られた．これはけい光小品2）のけい光分布は紫～青に

最大点があり緑一黄緑色は弱いので7》，試料より発す

るけい光が弱くても相対的に多く出たものと思われ

る．しかしながら，視覚による時は505～560mμが

最：も感度が高いので7），肉眼的判定による時はリグノ

セル四一ズ，アルカリ土類無機塩，防水用薬剤による

緑～黄緑色のけい光は強く感じ易くけい光陰白剤によ

る紫～青色のけい光と見誤まらないように注意すべき

である．今後共生理処理用品中のけい光増白剤の簡易

微量：分析法の研究を行なう予定である．

総 括

　生理処理用紙綿弓を構成する各材料毎に，抽出によ

らずにけい光を肉眼的および微量けい光光度計を用い

てけい光反射強さを，けい光標準品と比較した結果は

次の通りである．

　（1）全般に，綿状パルプ，吸収紙，防水紙の一部に

けい光が多く認められ，脱脂綿，ポリエチレンフィル

ムにはけい光は認められない．

　（2）肉眼的観察によるけい光は，回状パルプ，吸収

紙中のリグノセルローズ，アルカリ土類無機塩，防水

用薬剤，サイズ剤により発する緑～黄緑色のけい光に

ついては，けい光増白剤による紫～青色のけい光と見
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誤らないように注意を要する．

　（3）黄緑色のけい光の多い紙は，フロログリシン反

応がやや強く出て，純度が劣るものと思われる．
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アルコール含有化粧品中のメタノールの定量

横山　剛・金田吉男・吉川蕗子・持田研秀

伽α％観α伽θZ1％吻S琶S　O∫1臓んα初Z伽σ0蹴θ伽E7仇α％oZ　SoZ醐脇S

Tsuyoshi　YoKoYAMA，　Yoshio　KANEDA，　Fukiko　YosHIKAwA，　and　Kenshu　MocHIDA

　　Aspectrophotometric　and　gas　chromatographic　technique　has　been　developed　for　estimation

of　methnol　in　cosmetic　ethanolic　solutions．

　　1．As　has　already　been　known，　addition　of　ethanol　to　the　sample　solutions　gave　good

results　for　methanol　determination　by　colorimetric　procedure，　since　the　coe伍cient　of　variation

of　the　results　was　shown　to　be　the　minimum　value　under　the　condition　of　adding　with　ethanol

in　10　per　cent　of　concentration（see　Fig．2），

　　2．During　the　procedure，　DMHF（dimethylhydantoin　formaldehyde　resin），　which　was　contained

in　the　samples　as　an　additive，1iberated　formaldehyde　and　then　exhibited　positive　result　in

chromotropic　acid　reaction（or　positive　methanol　reaction　with　chromotropic　acid）．　Furthermore，

Rt（retention　time）of　chlorocen（1，1，1－trichloroethane）was　very　close　to　that　of　methanol　in

the　behavior　of　gas　chromatography　of　samples．　　　　　　　　　　　　　．

　　3．By　examination　of　the　blanc　test　omitting　the　oxidation　process　in　methanol　assay　and

enhancement　of　resolution　of　gas　chromatograph　used　in　chlorocen　determination，　the　method

to　remove　the　interference　of　these　substances　has　been　established．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　公定書には酸化反応で生成するホルムアルデヒドを

比色するメタノール試験法1・2｝が収載されているが，

一方医薬品中の微量メタノールの定量に直接ガスクロ

マトグラフィーを応用しきわめて精度の良い結果を得

ている河合3）の例もある，しかし市販の化粧品に配合

される原料は種類も多く．複雑な組成を持つために分析

を行なうのに工夫が必要である．

　著者らは，昭和40，41年度にわたる頭髪用化粧品

の一斉取締り試験において遭遇した問題点，メタノー

ル酸化時のエタノール濃度の影響および三三する物質

の妨害について，クロモトロブ酸による呈色反応とガ

スクロマトグラフィーを併用することにより解決した

ので報告する．

実　験　方　法

　1・試料の前処理とクロモトロブ酸によるメタノー

　　ルの定量

　薬発441号（昭和36年10月27日）の頭髪用エ

アゾール式化粧品およびアルコール70％以上を含有

する頭髪用化粧品の試験法にしたがい，メタノール

0．04％以下，ホルマリン0．0005％以下の濃度で575

mμの吸光度を測定した．

　2．ガスクロマトグラフィー

　装置：島津GC－2　C型とその附属熱伝導度検知器

　充てん剤：セライト545（60～80メッシュ）に20

％PEG－6000をコーティングしたものを使用した．

　分離管：内径3mm，長さ0．75　m×5（ステンレス
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鋼管）

　カラム温度および流速165。，80m〃min（He）

　検量線の作成：精製アセトンを内部標準物質とし

て面積比によって検量線を作成したところFig．1に

示すごとく微量のメタノールが定量可能であった．な

お0・7％メタノールの平均回収率は94．7％，変化係

数は1．9％であった．

ILO

Absorbance　at　575　m！’

1．5

ユ．σ

05

！

9．！

￥

　、

戸歳ヌ」喝『一一一一
　　マ

C．V．（％）1

15

10

里

2
：0．5

護

5

10 20　　　　30　　　　40　　　　50

　　Conc．　of　C2H50H（％）

一　〇．2％methano1
　・・　3．4×10－4％formaldehyde

一一一一一一一 @coe丘icients　of　variation（C．V。）for

　　　　methanol　determination

Fig．2．　Influence　of　ethanol　concentration

　　　on　methanol　and　formaldehyde　assay

0　　　　　　　　　　　　　0．5　　　　　　　　　　　1．0

　　　　　　　　　　　　　　％（v／v，・fmethan・l

Fig．1．　Calibration　curve　of　methanol

　　　by　gas　chromatography

　3・試　薬

　標準試薬として市販特級エタノールおよびメタノー

ルを蒸留して精製し，ジメチルホルムアルデヒドヒダ

ントイン樹脂（DMHF）はダウケミカル社製（遊離ホ

ルマリン量100μ911009以下），1，1，1一トリクロルェ

タン（クロロセン＝chlorocen）は市販特級をもちい

た．

結果と考察

　1・酸化反応時におけるエタノール濃度の影響

　公定法にしたがいメタノールを酸化し，生成するホ

ルマリンをクロモトロブ酸で定量したとき，Fig．2

の実線のごとく酸化段階でエタノール濃度によって干

渉をうけた．しかし破線で示すごとく生成したホルマ

リンの呈色は影響されなかった．

　この酸化反応をガスクロマトグラフィーを用いてメ

タノール減少：量で測定した結果，エタノール無添加で

17．5％，5％添加で6．3％，10％添加で6．3％，20

％添加で5％，30％添加で2％とエタノール濃度

の増加にともない反応が阻害される事実とよく一致し

た．しかも点線で示すごとく，エタノール10％添加

の条件で最もバラツキの少ない定量値が得られ，これ

はメタノール→ホルマリンの反応がエタノール→アセ

トアルデヒドの反応により制御を受けていることを示

す，

　2．蔀戸する物質の妨害について

　アルコール含有の化粧品は前処理として石油エーテ

ル抽出あるいは蒸留操作を行なっても分離しにくいあ

る種の界面活性剤，色素，皮膜形成剤，溶解補助剤が

配合されているため著しく分析に支障を来たす場合が

ある．そこで昭和40，41年度の頭髪用化粧品の一斉

取締り検査に関連して，クロモトロブ酸による定量で

0．2％を越えるメタノールを含むと推定された試料22

件について，ガスクロマトグラフィーで測定した結果

と合せてTable　1に示した，

　ここで過マンガン酸カリウムによる酸化反応の空試

験を測定したところ，0－4～0－6，0－11，0－12のいずれ

の試料もクロモトロブ酸による呈色反応は陽性を示し

た．この事実からメタノールは含まれず，ホルマリン

あるいはホルマリンを遊離しやすい物質の存在が示唆

された．現在，エアゾール式頭髪用化粧品には皮膜形

成剤としてDMHF（2．5～5．0％含有）がしばしば用

いられている．このDMHFの添加された試料は前処

理の蒸留操作によって加熱分解されて遊離のホルマリ

ンが留出する，そこでDMHFの分解率を求めるため

に，遊離のホルマリン量から加熱温度，時間の影響を

調べそれらの結果をFig．3およびFig．4に示し
た．

　蒸留時の温度100。，時間20～30分で約0．009％

のホルマリンが遊離し留出された．したがって空試験
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　Table　1．　Determination　of　methanol　in

　　　　　commercial　cosmetics

（1）Cosmetic　alcohol　solutions（hair　tonic，

　　tOilet　Water，　etC．）

Conc．　of　HCHO

（×105mglmZ）

　　　3．0

Sample
　No．

Determination　with
chromotropic　acid
　　　reactlon

Methanol

（V／V，％）

0－1　i　　1．6
0－　2　　｝　　57．0

0．3ほ2．5

0－4　　　0

0－5　　　0

0－6　　　0
　　　ド
0－7　　　44．0

0－8　1　5．5
0＿9　1　　　　　56．0
0．101　0．8
　　　　
1－11　1．9
　　　　
1－2i　8・3

1－3i　1・3
1－4　i　o．5

1－5＊＊1　0

Reaction
posltlve
substance
（V！V，％）＊

0

0

0

0．015

0．015

0．035

0

0

0

0

0

0

0

0

＊＊＊

　Determinatin　by
gas　chromatography

2．0

　Injected

　after
distillation

（VIV，％）

1．6

57．6

12．7

0

0

0

45。6

5．9

57．6

2．0

2．3

8．3

1．5

0．5

＊＊＊＊

Injected
directly
（V！V，％）

1．9

71．3

15．8

0

0

0

46．9

8．5

78．4

2．5

3．6

10．7

2，3

2．2

＊＊＊＊

（2）　Hair　spray　sets

1．0

　　　　　　　20　　　50　　　　　　100

　　　　　　　　　　　　Temp．

Fig．3．　Effect　of　temperature　on　the

　　　　for皿aldehyde－1iberation　from

　　　　DMHF

Conc，　of　HCHO

（×105mgノ∬》

3，

2．0

1．0

0－11

0－12

0－13

0－14

0－15

1－6

1－7

0

0

0

0

0

0．6

1．5

0．009

0．009

0．015

0．007

0．007

0

0

0

0

0

0

0

0．7

1．5

0

0

0

0

0

0．9

2．2

　＊These　were　shown　as　formaldehyde　concen．

　　tratlon．

　＊＊This　sample　contained　4．57％（W／W）of

　　dilnethylhydantQin　formaldehyde　resin
　　（DMHF）and　4．57％（WIW）of　1，1，1－trich．

　　10roethane（chlorocen）．

＊＊＊Formaldehyde　derived　from　DMHF．　If　the

　　optical　density　of　formaldehyde　from　DMHF

　　was　derived　from　methano1，　methanol
　　content　of　the　sample　was　shown　to　be
　　O．6％．

＊＊＊＊The　Rt　of　chlorocen　was　very　similar　to

　　those　of　methano1．

値の高いこと，ならびにガスクロマトグラフィーでメ

タノールのピークを認めないことから，これはDMHF

に由来するホルマリンと推定された．

　　　　　　　　　20　　　50　　　　　　100
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Time（miΩ．）

Fig．4．　E鉦ect　of　heating　time　at　90。　on　the

　　　formaldehyde・1iberation　from　DMHF

で激繍篠棚顕。纂驚繍ぐ
理よりも高く出ているが，これはエアゾール式に限り

常温で液化ガスを抜いたためである．

　ついで試料1－7は，クロモトロプ酸による呈色反応

および酸化反応の空試験も陽性を示したのでDMHF

に由来する遊離ホルマリンの存在が予想された．しか

しガスク戸マトグラフィーの測定でメタノールRtに

きわめてよく似た値を示す未知物質の爽幽することが

示唆された．この試料について組成の原料を追究した

ところ，1，1，1一トリクロルェタンに由来するピークで

あることおよび標準物質を用いて定量した結果，含有

率と一致することが確められた．その結果をFig．5

に示す．

　これはDMHFを可溶化するために用いられるシリ

コンオイルのアルコール溶解補助の目的に使用される

ことカミオつかった．

　このように化粧品中のメタノール試験法を比色のみ

で定量するとき誤った判定をくだすおそれがあり，事

！
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3：methano1
4：ethano1’
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0　　　　　　　　　　5　　　　　　　　　　10
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Fig．5．　Separation　of　aceton（the　inner

　　　　　standard）1，1，1－trichloroethane，

　　　　　methanol，　ethano1，　and　water

実この誤りをおかしたと思われる報告もみられる．

　したがってアルコール含有化粧品中のメタノール試

験には，比色法で陽性を示すものについて必ず過マン

ガン酸カリウム酸化反応の空試験値をとり，その空試

験値が陽性となるときはガスクロマトグラフィーによ

ってメタノールRtの確認と定量を行なうべきであ

る．

　本実験に当り有益な御助言と御指導を賜わりました

板井孝信支所長，河内敬朝薬品部長ならびに御助力下

さった薬品部一同に深謝します．
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染毛剤の薄層クロマトグラフィーによる簡易定性試験について

南城　実・五十畑悦子・狩野静雄・小林紀子＊

SθPα僧α痂％α％〃伽噸0αホ伽げ伽甜勿θ吻71ん伽Lαンθゲσん㌍伽伽9引αP吻

Minoru　NANJO，　Etsuko　IsoHATA，　Shizuo　KANo　and　Noriko　KoBAYAsHI

　　Arapid　procedure　for　determinating　properties　of　oxidation　dye　stuffs　such　as　p－phenylene．

diamine　etc．　would　be　of　great　value　in　the　compositional　analysis　of　commerical　hair　dye，

because　of　their　unfavourable　effects　on　human　skin，　The　method　is　based　on　the　measurement

of　the　colour　shades　and　Rf　values　of　the　dye　stuffs　iロthe　thin　layer　chromatographic　of　the

dye　over　silicagel　plates．　Samples　were　made　by　adding　a　small　quantity　of　sodium　bisu1丘te　to

hair　dye　solutioll　and　developed　with　four　kinds　of　solvents．　　As　results，　eleven　kinds　of

standard　dyes　could　be　identified，　and　solvent　II　gaマe　the　most　su缶cient　separation（see　T耳ble

1）．Commercial　8．samples　were　applied　to　this　method（see　Table　2）．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　市販の酸化染料を主剤とする染毛剤（ヘアダイ）は，

と．きに皮膚に対する刺激や傷害などをおこし，しばし

ば問題となっており，特にパラフェニレソジアミンは

特異な刺激性のあることが知られている．したがっ

て，これらの染料主剤の迅速な確認を要求される場合

＊日本化粧品工業連合会

が多い．染料主剤の分離確認は，系統的に溶媒抽出し

たのち，ペーパークロマトグラフィーによる確認法1）

など，これまでも多くの方法が試みられてきたが，い

ずれも操作に時間を要するため分離の過程で染料が空

気酸化を受けやすく，技術的にも困難をともなうもの

が多い．そこで定性確認の迅速性を目的として代表的
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な主剤11種目選び，4種の展開溶媒を用いて薄層ク

ロマトグラフィーによる簡易定性試験を行なった．ま

’た，市販（液状）の2液面染毛剤の染料液についても

試験を行なって，その主剤の表示と比較した．

　1．試料溶液
　標準試料については，その約10mgを，イソプロ

パノール，水および．28％アンモニア水（9：3：1）の

混液1mZに溶かし，酸化防止のため亜硫酸水素ナト

リウム約500mgを混和して，プレート上に約2μZ

をスポットした．市販の製品については，染料液約

1mZに亜硫酸水素ナトリウム約500　mgを混和して

スポットした．

　　　　　　　　　　　Table　1．

　2・薄層プレート

　シリカゲルG（メルク）を使用して250μの薄層を

引き，15分間放置後120。で50分間乾燥して使用し

た，

　3．展開溶媒
　溶媒1：クロ目ホルム，エタノール（10：1），（展開

時間15分），溶媒11：イソプロピルエーテル，アセ

トン，イソプロパノール（10：1：1），（展開時間15分），

溶媒III：トリクレン，イソプロパノール，メタノー

ル（10：2：1），（展開時間15分），溶媒IV：トリク

レン，イソプロパノール，酢酸（20：5：1），（展開時

間40分）．

　Rf－values　of　eleven　common　dyes　proposed　in　hair

dye　solutions　and　their　detected　colors

Dye
Soluvent　system

1．

2．

3．

4．

5．

6．

7．

8．

9．

10．

11．

Catechol

Resorcine

Pyrogallol

p－Aminopheno1

伽一Dianlinophenol

P－Phenylenediamine

ρ一Toluylenediamine

o－Nitro一ρ一Phenylenediamine

p－Aminodiphenylamine

2－Amino－4－Nitrophenol

oゐAminopheno1

1

0．24

0．10

0．09

0．13

0．02

0．19

0．27

0．38

0．70

0．23

0．22

H

0．89

0．88

0．76

0．49

0．08

0．18

0．23

0．59

0．77

0．87

0．83

皿

G．6G

O．56

0．48

0．42

0．05

0．27

0．37

0．47

0．68

0．58

0．59

IV

0．68

0．59

0．47

0．10

0．04

0．05

0，06

0．31

0．28

0．63

0．33

Color

Pale　Blue

Light　Purple

Gray

Dark　Yellow

Dark　Broun　Purple

Dark　Red

Yollowish　Red

Yellowish　Red

Bule　Green

Dark　Yellow

Dark　Orange

1．

II．

III．

IV．

Chloroform，　Ethanol（10：1）．

Isopropylether，　Acetone，　Isopropano1（10：111）．

Trichlene，　Isopropano1，　Methanol（10：2：1）．

Trichlene，　Isopropano1，　Acetic　acid（20：5：1）．

Table　2．　Component　analysis　of　commercial　ha圭r　dyes

1．

2．

3，

4．

5．

6．

7．

8。

9．

10．

11．

Catechol

Resorcine

Pyrogallol

p－Aminopheno1

月一Diaminophenol

P－Pheny1♀nediamine

p－Toluylenediamine

o－Nitro－p－Phenylenediamine

p－Aminodiphenylamine

．2－Amino－4－Nitrophenol

o－Aminophenol

unknown

A

○＋

○

〇＋

〇＋

○＋

〇＋

〇＋

十

B

○十

○＋

C

○＋

○十

○

○＋

1

十

D

○十

○＋

○＋

1

E

○

○＋

○＋

〇＋

〇＋

F

○＋

G

○

○十

1

H

○

○

○＋

〇＋

○十

〇＋

○＋

○＋

3

（○：denoted　component　on　the　labe1，　十：detected）
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Fig．1．　Thin　layer　chromatograms　of　eleven

　　　standards　and　their　mixture（M）

Solvent　System：II（Left），　IV（Right）Each

　No．　was　shown　in　Table　1．

4・呈　色　法

　ヨウ素蒸気およびパラジメチルアミノベンズアルデ

ヒドの5％塩酸（1→2）溶液を用いて噴霧し，呈色

した各スポットの色調およびRf値により確認した．

結果および考察

選定した4種の展開溶媒の中で，，対照とした11種

の主剤を総合的に最も良く分離するのは溶媒∬で，

これだけでもほぼ主剤の推定ができた．しかし，0－

Aminophenolと2－Amino－4－nitropheno1はスポッ

トの色調も類似し，Rf値も溶媒1，　H，溢出に近い

ので判定は困難であるが，溶媒IVはこの2種を分離す

る目的では有効であった（Table　1，　Fig．1）．

　以上の結果からヘアダイ中の染料主剤の簡易定性試

験に薄層クロマトグラフィーを利用することは迅速性

の点で有利であることを認めた．市販品8種について

も試験を行なって表示主剤と比較した（Table　2）．結

果には多少の差異が認められたが，これは製品の空気

酸化などの経時変化により分離確認が不可能となった

ものか，または製造時の色調修正による表示との差異

などが考えられるので，今後の検討を要するものと思

われる．

文 献
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　女性頭髪の脱色（ヘアブリーチ）や染色（ヘアダイ

は，従来のコールドパーマと共に一般に行なわれるよ

うになってきている。なお，これらは常に前後して併

用され，さらに反覆される可能性があるので，これら

の薬剤処理のコールドパーマとの併用が毛髪の損傷に

およぼす影響について検討してきた．すなわち，前

報2～4）までは毛髪の脱色とコールドパーマとの併用に

ついて実験したが，今回は成人女子未処理毛髪を用い

＊日本化粧品工業連合会

て酸化性染料を主剤とした染毛剤（ヘアダイ）で処理

したのち，さらにコールドパーマ液で処理し，その前

後の毛髪の強度変化およびヘアダイ処理を行なわず

に，コールドパーマ液処理のみの毛髪の強度変化につ

いて比較した．同時にヘアダイ処理をした場合としな

い場合とのコールドパーマによるウェーブ率について

も測定した（表1）．

　1．ヘアダイによる処理

　市販のヘアダイ（染料液1容と過酸化水素濃度6％



栗栖，越沼：Benzalkonium　ch1Qride　tinctureに関する実験 93

表1．　ヘアダイ処理毛髪のコールドパーマによる強度変化

＼麺鰯
コールドパーマ処理

　　　　〃

　　　　〃

ダィ処理後
コールドパーマ処理

　　　　〃

　　　　〃

ダイ処理毛髪
未　処　理　毛　髪

10

20

30

10

2Q

30

伸び始め強さ
（kg／mm2）

6．95

7．52

7．20

6．98

5．82

5．63

7．78

8．84

破　断　強　さ

（kg／mm2）

16．25

15．40

14．56

14．69

11．95

11．08

18．00

19．63

低下率（％）

一17．23

－21．34

－25．83

－25．17

－39，12

－43．56

－8．30

伸び始め破
断の強さ比

42．77

48．83

49．45

47．52

48．70

50．81

43．22

45．03

ウェーブ率
　（％）

83．06

91．40

93．82

85．22

91．67

92．47

の酸化剤2容を使用直前に混合した溶液でpH　10）で

室温にて40分間処理し，洗液が着色しなくなるまで

流水で洗ったのち，風乾した．

　2．コールドパーマ液による処理

　上記のヘアダイ処理毛髪を一週間室温に放置したの

ち，市販の標準タイプのコールドパーマ液（pH　9．20，

アルカリ度4．78mZ，チオグリコール酸5．21％）で

30。で10，20および30分間処理し，5分間水洗後，

300で30分間第2剤（KBrO359／水150　mZ）で処理

し，流水で20分間水洗して風乾した．

　3・　毛髪強度の測定

　前報4｝の測定法にしたがって行なった．

　4・　ウェーブ率の測定

　前事1〕のウェーブ効果測定器具を用い，2のコール

ドパーマ液処理を行なってウェーブ％を求めた。

実験結果

結果は表1に示す．

考 察

毛髪を，アダイ処理を行なったのち，さらにコール

ドパーマ液で処理する場合，ウェーブ効果は，ヘアダ

イ処理を行なったものと行なわないものとでは明らか

な差異は認められない．毛髪の強度変化については，

ヘアダイ処理だけでは，見かけの強度の変化は，さほ

ど明らかでないが，これにコールドパーマ液で処理す

ると，毛髪の破断強さは，ヘアダイ処理を行なわずに

コールドパーマ液のみで処理したものに比較して極度

に低下することが認められた．これはヘアダイ処理に

よって受けた潜在的な毛髪の損傷状況が再現されるも

のと考えられる．したがって毛髪のヘアダイ処理にお

いても，それ自体では見かけの明らかな損傷が認めら

れない場合でも，コールドパーマ液処理を併用する際

は，これらについて充分に考慮することが必要と考え

る．
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Germicidal　action　of　benzalkonium　chloride　used　with　ethallol　or　acetone　was　tested．

Ethanol　or　acetone　showed　reducing　e鉦ect　to　the　germicidal　activity　of　benzalkonium　chloride．
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　　The　effect　was　maximum　when　the　concentration　of　ethanol　or　acetone　was　20％．

　　Benzalkonium　chloride　tincture　was　prepared　based　on　the　resuIts　of　the　experiments．　The

prescription　is　10％benzalkonium　chloride　of　50％ethanol，10％of　acetone　and　39％of　distilled

water．

　　The　concentration　of　more　than　1％will　be　des正rable，　because　germicidal　ac亡iv量ty　was　fair・

1y　redubed　in　the　presence　of　whole　blood．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　Benzalkonium　cbloride　lま殺菌消毒剤として日本

薬局方にも収載され，広く一般の製剤に殺菌消毒剤と

して添加されているが，陽イオン表面活性剤（逆性石

けん）と他の薬剤との併用については，C．　A・Law－

rence1〕その他の報告があり，　Ethano1，　Acetone等

はcompatibleとしているが，著者が前報2｝で報告し

たように，Ethano1，　Acetoneは生物学的にはBen－

zethonium　chlorideとでは，拮抗作用を示すことが

認められたので，今回Benzalkonium　chloride　tinc．

tureを試製し，その殺菌力を調べるにあたって，

Benzalkonium　chlorideとEthanolおよびAcetone

との拮抗作用について実験をおこない，その拮抗作用

が，Benzalkonium　chloride　t量nctureの殺菌力にお

よぼす影響について実験をおこない，またこのBen－

zalkonium　chloride　tinctureを，外用消毒薬として

出血性創傷の殺菌消毒に使用した場合に，血液が有機

物質としてどの程度Benzalkonium　chlorideの殺菌

力に阻害作用を示すかについて実験を行なったので，

その結果について報告する．

実験方法

　1）　実験に使用した薬剤

　日本薬局方の10％Benzalkonium　chloride液3｝の

Clinisol　solution（大日本製薬）を使用し，　Ethano1

およびAcetoneは試薬特級品を使用した．また，実

験に使用したBenzalkonium　chloride　tinctureの

処方は，10％Benzalkonium　chloride　1％（w／v），

Ethanol　50％（v／v），　Acetone　10％（v／v），蒸留水39

％（v／v）とした．

　2）殺菌力試験

　i）　実験方法は衛生検査指針の石炭酸係数測定法4｝

に準じて行なった。腸チフス菌（S．匂p励，黄色ブド

ウ球菌（sカα．α初僧θ％8）用後培養培地として消毒薬検

査用ブイヨン培地を用い，破傷風菌（α．観α幅）用後

培養培地としては，日本薬局方の無菌試験用培地のチ

オグリコール酸培地5）を用いた．

　ii）実験に使用した菌株は当室保存の腸チフス菌

（S．勿P漉T．D．株），黄色ブドウ球菌（醜α・α観側s

F．D．　A．209P株）を用い，また病原性有芽胞菌と

して破傷風菌（α．協α幅陸三株）を用い，実験に使

用する菌液としては，二二ブイヨンで37。，48時間培

養した培地のブイヨン部分を使用した．

　iii）拮抗作用の実験は10％Cliniso1液を原液と

して，実験の各稀釈濃度の2倍濃度の溶液をつくり，

また，Ethano1およびAcetoneも実験濃度の2倍濃

度の溶液をつくり，この各々の5謡宛を各作用試験

管に分注，充分混和して，各実験の所要の稀釈濃度液

が得られるように調製した．

実験結果

　1）Benzalkonium　chlorideとEthan①1および

　　　Aceto皿eとの併用効果

　著者が先に報告したBenzethonium　chlorideと

Ethano1等との併用効果実験では両三の間に拮抗作用

が認められたが，Benzalkonium　chlorideとの併用

効果実験の結果も拮抗作用を示すことが認められた．

　すなわちBenzalkonium　chlorideセこ対するEtha・

nolおよびAcetoneの拮抗作用の程度はよく似てお

り，Ethano1およびAcetoneの濃度が20％の時最

も強い拮抗が見られ，Ethano120％では，石炭酸係

数で約1／3，稀釈倍数で約6000倍低下し，Acetone　20

％では石炭係数で約1／4，稀釈倍数で約6250倍低下

したのが認められた．しかし，EthanolおよびAce－

toneの濃度が30％以上ではBeロzalkonium　chlo・

ride単独の殺菌力と大きな差は認められず，35％以

上の濃度ではEthano1およびAcetoneの殺菌力の影

響のために石炭酸係数測定法を準用した本実験法では

測定できなかった（Table　1，　Table　2，　Table　3，

Fig。1，　Fig．2）．

　2）Benzalkonium　chloride　ti皿ctureの殺菌力に

　　　ついて

　Benzalkonium　chlorideとEthanolおよびAce・

toneとの間に拮抗作用があることを認めたが，前記

の処方により試製したBenzalkonium　chloride　tinc．

tureの殺菌力に対して，拮抗作用の影響がどの程度

あるかについて次に実験をした結果，10％Benza1－

konium　chloride液とEthano1を等：量混合した液を

原液として実験した時，石炭酸係数で約1／5低下し，
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Table　1． Germicidal　activity　of　10％benzalkonium　chloride，

ethanol　and　acetone　for　S．オ〃3）ん盛

10％Benzalkonium　Chloride
Ethanol

Acetone

Pheno1

Minimum　germicidal　concentration　in
2．5min　　5min　　10　min　　15　min

1

1：7000

　39％

　40％

＜1：90

118000

　37％

　40％

＜1：90

1：9000

　35％

　35％

　1：90

1110000

　　33％

　　35％

　1：100

Phenol
coef壬icient

100

　0．03

　0．03

　1

Table　2．　Germicidal　activity　of　benzalkonium　chloride　used　with　ethano1

Ethano1

0％

5％

10％

15％

20％

25％

30％

Minimum　germicidal　concentrotion　in
2．51nin　　5min　　10　min　　15　min

1：7000

1：6000

1：5000

1：3500

1：2000

1：3500

1：5000

1：8000

1：6000

1：5000

1：3500

1＝2500

1：4000

1：5000

1：9000

1：7000

1：5500

1：4000

1：3000

1：4000

1：6000

1：

1：

1：

1：

1：

1：

1：

10000

7000

5500

4500

3500

4500

7000

Phenol
coefHcient

100

78

61

44

33

47

67

Table　3．　Germicidal　activity　of　benzalkonium　chloride　used　with　acetone（S．亡即醜）

Acetone

0％

5％

10％

15％

20％

25％

30％

MiRimum　germicidal　concentration　in
2．5min　　5min　　10　min　　15　min

1：7000

1：5000

1；3500

1：2500

1：1500

1：2500

1：5000

1：8000

1：5500

1：4000

1：3000

1：2000

1：3000

1：5500

1：9000

1：6000

1：4000

1：3000

1：2000

113500

1：5500

1：10000

11

1：

1：

1：

1：

1：

6500

4500

3500

2500

3500

6000

Phenol
coefhcient

100

67

47

36

25

39

64
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10％Benzalkonium　chloride液とAcetoneを等量

混合した液を原液とした実験では石炭酸係数で約1／3

低下し，また10％Benzalkonium　chloride液と

Ethano1，　Acetoneの各液を等量混合した液を原液と

して各実験稀釈濃度液を作り実験した結果では，石炭

酸係数で約1／3の低下が認められた．さらに処方通り

の量を各原液で混合し，最後に蒸留水を加えて調製し

た液では，石炭酸係数で約1／5低下したが，同一処方

でも，処方の10％Benzalkonium　chloride液を同

量の蒸留水で稀釈し，別に処方量のEthano1とAce－

toneを混合した液に残りの蒸留水を加えて稀釈し，

両稀釈液を加えて良く混合して作製した液を原液とし

て実験した結果では殺菌力の低下は認められなかった

ので，以後の実験にはこの調製法によって作製した液

を用いて実験を行なった．このBenzalkonium　chlo・

ride　tinctureの殺菌力試験の結果は，石炭酸と同じ

程度の殺菌効力を有することが認められた（Table　4，

Table　5）．

　また病原性有芽胞菌としてα・観α幅に対する殺

菌力をしらべたが，その殺菌力も石炭酸と同じ値を示

Table　4．

した．すなわち20倍稀釈濃度までは芽胞を含んだ

α．観α幅を2．5分以上で殺菌し，90倍稀釈濃度液

では30分以上の作用で殺菌された（Table　6）．

　3）血液のBenzalkonium　chloride　tinctureの

　　　殺菌力に及ぼす影響

　一般に逆性石けんの殺菌力は，有機物の影響を受け

やすく，時として殺菌力がほとんど認められなくなる

ことがある．この現象は血液にもあてはまるので，

Benzalkonium　chloride　tinctureを実際に外用消毒

薬として，出血中の創傷の殺菌消毒剤として使用した

時の殺菌効果について知るために血液を添加した実験

を行なった．

　実験に使用した血液はクエン酸ナトリウム液で血液

の凝固をふせいだ家兎血液を使用し，添加血液量は，

5％（v／v），10％（v／v），20％（v／v）としたが，10％

および20％の血液を添加した時は，短時間後に血液

が凝固し，そのままでは実験ができないので，凝固

後，強く振弛して細く砕き，後実験に使用した．

　実験の結果は，血液を20％添加した時でもS．

勿P観および醗α．α曜脇s共に約15秒間の作用時

Germicidal　activity　of’ b?獅嘯≠撃汲盾獅奄浮香@chloride　used　with　ethanol

and　acetone　（S．ホ雪3）んの

10％Benzalkonium　chloride　50％

Ethano1　　　　　　　　　　　　　　50％

10％Benzalkonium　chloride　50％
Acetone　　　　　　　　　　　　　　　　　　　50％

10％Benzalkonium　chloride
Ethanol

Acetone

33％

33％

33％

10％Benzalkonium　chloride
Ethanol

Acetone

Disti11ed　water

1％

50％

10％

39％

Minimum　germicidal　collcentration　in
2．5min　　5min　　10　min　　15皿in

1：6000　　　　1：7000　　　　1：8000　　　　1：9000

1：5000　　　　1：5000　　　　1：6000　　　　1：6000

1：4500　　　1：4500　　　1：6000　　　1：7500

1：70 1170 1：80 1：90

Phenol
coef巨cient

89

67

67

0．9

Table　5． Germicidal　activity　of　benzalkonium　chloride　tincture

against　S．ホ〃Pん②and　S疹α．α％ゲθ％8

Benzalkoniu凱
chloride　tincture

Phenol

s．吻Pん唇

　　Minimum　germicical
　　　　COnCentrat10n　ln
2．5mln　5　min　10　min　15　min

1：70　　　1：80　　　1：90　　　1：100

＜1：90　　＜1：90　　　1　＝90　　　1：100

sホα．α鮎？。θz偲

　　Mi：1imum　germicidal
　　　　COnCentratiOn　in
2．5mln　5　min　10　min　15　min

1：50　　　1　：60　　　1：70　　　1：80

＜1：70　　く1：70　　　1＝70　　　1：80

Phenol
coef巨cient

1
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Table　6． Germicidal　activity　of　benzalkonium　chloride　tincture

againstσZ．診θ古α？拓

Germicide

Benzalkonium　chloride　tincture

　〃

　〃

Pheno1

　〃

1：20

1：90

1；20

1：90

　　Minimum　germicidal　concentration　in
2．5min　5min　10　min　15　min　30　min　60　min

十

十

十

十

十

十

十

十

（一）　no　growth　　（十）　growth

Table　7． Germicidal　activity　of　benzalkonium　chloride　tincture

in　the　presence　of　rabbit　blood

　　Blood
COnCentrat10n

5％

1G％

20％

s．吻P厩

Minimum　germicidal　concentration　in
2。5min　5min　10　min’15　mi塾　30　min

1＝8　　　　1：8　　1：16

1：4　　1：8　1：8

1：2　　1：2　　1：2

1：16

1；8

1：2

1：16

1：8
1＝4

S古α．α窃γθzじs

Minimum　gerlnicidal　concentration　in
2．5min　5min　10　min　15　min　30　min

1：8

1：8

1：4

1：8　　1：16　　　1：16　　1：16

1：8　　1：8　　1：8　　1：8

1：4　1：4　1：4　1：4

間で殺菌するのが認められた．

　Benzalkonium　chloride　tinctureの2倍，4倍，

16倍，32倍の各稀釈液に血液を添加した時の結果は，

S。吻P漉に対しては，5％添加では8倍，10％添

加では4倍，20％添加では2倍の各稀釈濃度液が約

2．5分で殺菌した．醜α．α解θ粥に対しては，5％，

10％添加では8倍以下，20％添加では4倍以下の各稀

釈濃度液が約2．5分で殺菌した（Table　7）．

　α．麟α偏に対する血液添加時の殺菌力は，血液添

加量5％，10％，20％共に約2．5分の作用時間で殺

菌したのが認められた．

考察およびまとめ

　Benzalkonium　chlorideを殺菌力の主剤とした外

用殺菌消毒剤を調製し，これに添加するEthanolお

よびAcetoneの併用効果，および試製したBenzal・

konium　chloride　tinctureの殺菌力と，血液がこの

殺菌力に及ぼす影響について実験を行なった結果，

　1）Benzalkonium　chlorideとEthano1および

Acetoneは，　Benzalkonium　chlorideの濃度が殺菌

作用を示す限界に近い濃度附近では拮抗作用を示すこ

とが認められ，その拮抗作用は，EthanolよりもAce－

toneの方が強く，添加濃度が20％の時最大の拮抗作

用が認められたが，添加濃度が20％以上では拮抗作

用が減少し，35％以上では測定出来なかった．

　2）　実験方法1）に記載した処方に・よりBenza1－

konium　chloride　tinctureを試製したが，調製にあ

たって各原液を混合した後，蒸留水を加えて作製した

液の殺菌力と，あらかじめ蒸留水で各原液を稀釈した

後に混合して作製した液の殺菌力とでは若干の差が認

められ，前者よりも後者の殺菌力が強く，同一処方で

も調製方法で殺菌力に差が生じることが認められた．

　3）　前記処方および調製方法で作製したBenzal－

konium　chloride　tinctureのS．吻pんi，8渉α・α％γθπ8

およびα．観α幅に対する殺菌力は石炭酸と同程度

の殺菌力を示した．また家兎血液を5％，10％，20％

添加した場合の殺菌力も約2．5分の作用時間で殺菌す

るのが認められたので実用上差しっかえないと考えら

れるが，4倍以上に稀釈したBenzalkonium　chlori－

de　tinctureに20％の血液を添加した時には，短時間

内の殺菌は期待出来ないので，処方中の10％Benzal－

konium　chlorideの量は1％以上の含有量を必要と

すると考えられる．

文 献

1）C．A．　Lawrence：　Quaternary　Amlnoniu皿

　Germicides，　p．24（1950），　Academic　Press

　Inc，　New　York，
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4）衛生検査指針1，細菌，血清学的検査指針（豆）

　（増補及び改訂），P．38（1952），協同医書出版社．

5）日本薬局方（第7改正）第1部解説書：

　（1961），広川書店．

p．B－110，

ケシ（PαPα砂θゲ80？脇伽働？πL．）の生育ならびに収量に

　　　　およぼす加里質肥料配合の影響について

木　下　　孝　三

0％伽珂伽オ。∫σo卿osθ♂Eα伽。／P伽s8蛋襯1臨％観θ8脚伽伽G70”仇
　　　α嘱統θy冨θZd　o∫OP騙鵬Poρ矧（P㈱α妙θγs静寧加％鵬L．）．

　　　　　　　　　　　　　　K6z6　KINOSHITA

　　The　effect　of　the　composed　ratio　of　potassium　manures　upon　the　growth　and　the　yield　of

opium　poppy　was　investigated　at　Wakayama　during　a　period　from　1965　to　1966．

　　1）　The　fresh　weight　of　whole　plant，　the　yield　of　opium，　the　yield　of　morphine　and　the　yield

of　seeds　were　seen　to　be　best　at　the　plot　of　N　1，　P　1，　K　1（standard　quantity），　and　decreased

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノgradually　according　to　the　increase　or　decrease　of　potassium．．Therefore，　about　standard　quantity

seelns　to　be　the　most　suitable　quantity　of　potassium　for　poppy　cultivation．

　　2）　No　effect　due　to　increase　or　decrease　of　potassium　was　recognized　on　the　morphine　con－

tent　of　opium。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　ケシ栽培における肥料各要素の配合比率について，

さきに窒素および燐酸について発表したが，今回加里

について若干の成績をえたので報告する．

実験材料および方法

　1・材　料

　一貫種

　2．方　法

　90cm立方のコンクリート枠を用い，枠内は上部よ

り耕土27cm，水田床土12　Cln，底土51　bmとし，

耕土はやや粘質の壌土で前作水稲無肥料栽培のもので

ある．試験区はケシ栽培耕種基準の施肥量10アール

当り窒素15．25k寒，燐酸4．54　kg，加里3．75　kgを

標準配合（N1，　P　1，　K　1）とし，加里量を増減して

10区を設けた．供試肥料は窒素は硫安，燐酸は過燐

酸石灰，加里は硫酸加里を用い，基肥に全量の5％，

追肥は20％，止肥に75％をそれぞれ適期に施用し

た．別に播種前全試験区に石灰10アール当り75kg

を施用しておいた。その他の管理，栽培法はすべてケ

シ栽培耕種基準によった．1965年1月11日播種，

翌66年5月19日採汁開始，同26日終了，6月2日

植物体を収納した，モルヒネの二二はイオン交換樹脂

を前処理としてモルヒネを分離した後フォリソ試薬を

使用した吸光係数を測定し比色定量した．

実験結果

　1．生育状況
　各区とも発芽良整，その後順調に越冬した．越冬後

も生育順調であり，5月1日～3日の間に正常に開花

し，5月19日採汁開始期となり，故障なく収穫を終

った．区間の差異は3月上旬ころよりあらわれ，無肥

料区の生育劣るのはもちろんであるが，無加里区は外

見的に加里欠乏の微傷はあまりみとめられず，生育は

かなり良好であった．加里0．5倍区～2倍区までの各

区は生育良好で差異はあまり顕著にみとめられない。

2．5～4倍倍区までの各区は加里の増加とともに生育

の劣るのがみとめられ，特に生育の後期においてこの

傾向が顕著にみとめられてきた．

　腋芽の発生数，同重量，草丈，葉数などについても

同様の傾向がみとめられる．

　2・収穫物調査

　あへん採汁後収穫iした植物体およびあへん収量，モ

ルヒネ収量などはTable　1のとおりである．生体総

重，生茎重，生果重，生根重などはいずれも加里標準

区最大を示し，これより加里量の増減にともない漸減

する傾向を示している．しかし加里減量にともなう漸

減は比較的少なく，加里の増量による漸減は著しい．　・

　特に加里量の多量になるほどこの傾向が著しくなる
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Table　1． Comparison　of　the　growth　and　the　yield　of　opium　poppy

in　difFerent　composed　ratio　of　potassium　manures

C。m，。，ed，a，、。。f　l　Late「albud

P・tassi・m　m・…e・IN。mber

1MO，PO，KO
2N1，P1，KO
3N1，P1，KO．5
4N1，　P　1，　K　1

5N1，　P　1，　K　1．5

6N1，　P　1，　K　2

7N1，　P　1，　K2，5

8N1，　P　1，　K　3

9N1，　P　1，　K　3．5

10N1，　P　1，　K　4

0．1

2．1

1．9

3．0

2．6

1．4

1，9

1．9

1．9

1．0

M．D．（0。05）a）

M．D．（0．01）

1，42

1．66

Fresh
wt．

（9）

0．95

8。33

9．71

10．35

7．92

6．61

6．81

7．21

6．16

4．63

Plant

height

6．38

7．42

（cm）

91．3

99．1

101．5

112．6

108．6

109．7

99．1

100．5

103．0

92．6

Composed　ratio　of

potasSium　manures

1NO，POゴKO
2N1，P1，KO
3N1，P1，KO．5
4N1，　P　1，　K　1

5N1，　P　1，］E（0．5

6N1，　P　1，　K2

7N1，　P　1，　K2．5

8N1，　P　1，　K　3

9N1，　P　1，　K3．5

10N1，　P　1，　K　4

M．D．（0．05）a）

M．D．（0．01）

9．95

11，65

Capsule

Fresh
wt．

（9）

4．7

9．6

9．1

13．6

12．7

9．3

11．2

9．6

6．7

5．2

3．96

4．63

Height

（cm）

5．98

7。34

7．06

7．71

7．69

6．98

7．71

7．47

6．88

6。32

1．19

1．40

Width

（cm）

2．86

4。22

4．14

4．62

4．55

4．34

4．42

4．29

3．78

3．38

0．87

1．02

Leaves

Number

10．3

13．6

13．7

14．S

14．0

12。7

13．7

13．0

13．6

12。2

2．20

2．57

Fresh
wt．

（9）

3．3

13．4

10．5

11．0

11．3

7．1

12．2

11．2

8．3

6．7

6．48

7．58

Fresh　wt．

of　whole

　plant

（9）

20．3

72．0

64．2

88．2

76．3

64．5

70．1

63．8

57．1

33．5

29．20

34．19

Fresh　wt．

of　stem

（9）

9．5

33。6

31．2

45。1

38．7

38．1

34．7

31．0

32．8

15．3

15．50

18。15

Fresh

wt．　of

root

（9）

2．7

12．2

12．5

18．6

13．8

9．8

11．8

12．0

10．3

6．1

8．86

10．36

Yield　of

OPlum

（mg）

78．1

190．8

239．8

278，6

242．3

213．2

187．6

178．5

138．0

133．3

105．50

123．53

Morphine

Content

（％）

12．79

12．70

12．30

11。99

13．31

13．27

12．37

11．60

12．60

12．62

4．10

5．28

Yield

（mg）

10．0

24．2

29．5

33．3

32．2

28．3

23．2

20．7

17。4

16．8

13．29

15．57

Yield

of

seed

（9）

0．96

2．52

2．78

3．01

2．46

2．41

2．11

1．93

1．56

1．13

1．70

1．99

a）Minimum　di仔erence　by　Tukey’s　procedure（q－test）for　signi且cance　at　the　5％Ieve1

のがみとめられる．

　3・収量調査
　あへん収量，モルヒネ収量，種子収量などは前記収

穫物の場合と同様の傾向を示している．しかしモルヒ

ネ含量については一定した傾向をみとめず，その差異

も少なく，加里の増減による影響はみとめられない，

　　　　　　　　総　　　括

　以上の結果を総合すると生育状態においても生体総

重，あへん収量，モルヒネ収量などにおいても加里標

準区最大を示し，これを頂点として加里量の増減にと

もない生育が劣り，収量が漸減する傾向がみとめられ

る．区間の差異については加里減量：による減収は加里

増量の場合のそれに比していくぶん少ないようにみと

められる．すなわち加里の増量は減量より大きい影響

をおよぼし，特に多量の場合にこの傾向が著しく，生

育を阻害し減収をもたらしている．それゆえ現在慣行

のケシ栽培耕種基準の加里質肥料の施肥量は大体にお

いて適量であると考えられる，このように加里の増量

により生育が阻害され悪影響をうけるのはケシは追肥

に重点をおく栽培法であり，加里質肥料は他作物にお

いても追肥にはあまり適さないものであり，その増量
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はかえって生育に悪い結果をもたらすものと考えられ

る．また土壌の酸性化をうながし，特に止肥施用後こ

の傾向が著しくなるのも原因していると考えられる．

摘 要

　ケシの生育ならびに収量におよぼす加里質肥料配合

の影響について1965年から66年にわたって和歌山

において行なわれた．

　1）生体総重，あへん収量，モルヒネ収量，種子収

量などにおいて加里標準区もっともすぐれ，これより

加里量の増減にともない漸減する傾向を示している．

それゆえ標準量程度の加里量がケシ栽培における適量

であると考えられる．

　2）　モルヒネ含量については加里の増減による影響

はまったくみとめられない．

文 献

1）木下孝三，中川雄三，伊阪　博：　衛生誤報，77，

　267　（1959）．

2）木下孝三，中川雄三，伊阪　博，小峰常行：衛

　生試幸侵，　78，　43　（1960）．

オウレンの栽培試験（第1報）

光線の強さがオウレンの生育および収量におよぼす影響

大　野　　忠　郎

σ臨勿α伽％E卿θγ伽θ％古SげC⑫66Sゴαpo％面α1吻K」WO．　I

　E励0ホ（ゾLゆ診1物％S吻0悩んθσゲ0伽んα％dy観d

Tadaro　OENO

　　1）　Studies　on　the　relation　between　the　light　intensity　and　the　growth　and　yield　of　Cbμ盛s

ゴαpo幅。αMAKIMo　were　carried　out　with　the　second　and　third　year　growths　during　a　period　from

1965to　1967　under　the　following且ve　different　light　intensities：Plot五〇，　unshaded；Plot五1，

shaded　with　single　screen　of　victoria　lawn；Plot．乙2，　shaded　with　double　screen　of　victoria　lawn；

Plot　L3，　shaded　with　single　screen　of　marsh・reed；and　Plot　L4，　shaded　with　double　screen　of

Inarsh・reed，　corresponding　to　100，　about　50，40，20，　ane　5％　sunlight，　respectivery，

　　2）　It　has　been　experimentally　confirmed　that　the　suitsble　light　intensity　seems　to　lie　in　the

range　from　about　40　to　50％of　full　sunlight，　from　the　standpoint　of　growth　and　yields　of　rhi－

zome　and　root．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　オウレンはベルベリソ生薬としてきわめて重要であ

るが，現在国内ならびに国外（中共，台湾，韓国，フ

ィリッピン，その他東南アジア諸国など）における需

要が多く，本邦市場にははなはだ不足している．本植

物は樹陰地などに自生しまた栽培されるが1－4），光線

の強さと生育，収量との関係について行なった実験的

研究の報告はまだないようである．

　野老は1963年がら本植物栽培の基礎的条件を明ら

かにする目的で研究を開始したが，まずこの問題をと

りあげた．

　すなわち1965年から1967年まで，それぞれ2，3

年株を用いてポット栽培を行ない，人工的に光線の強

さを変えて，生育と収量を調査した．ここにその結果

を報告する．

　本研究にあたり御指導を賜わった川谷豊彦場長，な

らびに統計的計算に助力された栗原孝吾技官に謝意を

表する．

実験材料および方法

　種子ならびに育苗

　種子　　兵庫県氷上郡山南町回田農業協同組合より

入手＊1．

　育苗1963年12月9日高さ20cm，幅1mの床
を樹陰地に作り，上貼90cmに，条間15　cm，播種

量は10m2に1009．1964年3月1日発芽開始，4月

＊1同地方で栽培されているものはキクバオウレン

　Cb画8ゴ㈱o％60αMAKINo　var．ゴαpo幅。αMAKI・

　NOといわれている．
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Table　1．　Light　intensity　of　plots（％）

Plot
Date

1ン。　Contro1

　（unshaded）

ム1Shaded　with　single
screen　of　victoria　lawn

L2　Shaded　with　double
screen　of　victoria　lawn

五3Shaded　with　single
　screen　of　marsh・reed

五4Shaded　with　double
　screen　of　marsh・reed

1965　　　　　　1966

V13　V皿12　17　V旺29　X狂15
100

68

53

25

5

100

39

27

12

3

100

48

38

16

6

100

50

28

17

4

100

66

37

23

4

Average
value

100

54．2

36．6

18．6

4．4

ApProximate

　value

100

50

40

20

5

上旬発芽ぞろいとなった．苗床における生育第1年目

では草丈は10cm以下で開花は認められなかった，

開花はごく一部のものに生育2年目（1965年）の2月

下旬に認められた．

　ポットへ定植時（1965年3月30日）の苗の大きさ

は草丈10～19cm，葉数5d4，’苗生重1．5～6．79

であった．

実験方法

　しゃ光試験区　　地上約1．2mの杭を南北約1．7

m，東西約1．9mの間隔に立て，その上面，東面，西

面を，寒冷紗とよしずでおおい次の5区を作った．

　各区の光線の比率を照度計（東芝照度計5号型）で

測定した結果はTable　1のとおりであった．すなわ

ち各区は次表のようになる．

区番

五〇

ム
L2

五3

五4

処　理

自　然　光

寒冷紗1重区

寒冷紗2重区

よしず1重区

よしず2重区

光線の強さの比率（％）

　　　　　100

　　　　約　5Q

　　　　〃　40

　　　　〃　20

　　　　〃　　5

　土壌　　2，000分の1アールのワグネルポットに壌

土，埴壌土，堆肥を容量で111：1の比に混合した

もの．1ポット当り10kg．

　反復数　　12

　肥料　　ポット当り基肥として各要素19ずつを，

硫酸アンモニア，燐酸一石灰，硫酸カリで施した。他

に炭酸石灰109ずつを前記肥料の施用前に施し，全

土壌とよく混合した．

　定植　　1965年3月30：日．1ポット当り1本町．

　しゃ光期間　　1965年5月13日～1967年1月5日

（2年株～3年株）．

　調査　　生育調査，毎月1回草丈，葉数を調査し

た，開花および結実調査，生育2年目（1965年）には

ポットに定植したものは開花と結実が認められなかっ

たが，生育3年目（1966年）には2月下旬より開花を

始めたので，3月1日から6月1日まで開花花序数を

調査し，同年6月18日採種して各区の種子収量を調

査した．収穫調査，1967年1月5日3年株を収穫し，

全生重，根茎生重，根茎風乾重，ひげ根風乾重，段数，

根茎の直径，根茎長，根長を調査した．

実験結果および考察

　生育調査，開花および結実調査，ならびに収穫調査

の結果はTable　2，3，4，5，6のとおりである．

　生育は草丈についてみれば，しゃ光開始後9月1日

までは各区の間に有意差は認められなかったが，10月

1日以後，翌1966年（3年株）の3月1日まではし2

区が対照区（Lo）に比し高くなっている．4月1日か

ら五〇区は他のしゃ光区よりも低い傾向が認められ

た（Table　2）．

　葉数は草丈よりも各区の差が大きく，すでに2年株

の8月2三五1．Lz区は五4区よりも多く，有意差を

示した．11月以後翌1966年（3年株）の3月1日ま

では五1，五2区は五3，L4区に比し多くなっている．

また同じくL1，五3区は2年株の12月と翌年1月に

五。区に比し葉数が多かった．

　また3年株（1966年）の4月から収穫した1967年

1月までは五〇，L1，十一の間には有意差は認められ

ないが，L8，　L4区のように高しゃ光区においては明

らかに葉数を減少した．

　3年株の開花および結実調査の結果（Table　4）に

よれば，開花株の（1株当り）平均花序数，結実花序

数，種子函数には個体間の変動が大きく，有意差は認

められなかった．しかし各試験区の全株（1株当り）

の平均花序数，結実花序数，種子粒数，および開花株

率（開花株数／全株数，％），結実二二（結実株数／全株

数，％）にはすべて有意差が認められた．1株当りの
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Table　5，　Analysis　of　variance　of　Table　4

　　（Percentage　of　flowering　Plaats）

Factor

　P
　L
P×五θ1

　θ2

S．S．　D．F．　M．S． Fo

5．263　　　　3　　1．754　　4．Q5＊

10，144　42．5365．86＊＊
5．175　　　 12　　　0．432　　　2．59＊＊

35．732　　　214　　　G．167

56．318　　　233

P：Period，　五：Light　intensity

開花花序数，同結実花序数，同種子粒数は五2区が最

も多い結果を示した。

　開花株率は開花の初期（3月1日）にはしゃ光の度

が強くなるにしたがって増す傾向がみられたが，その

後はL、，ゐ2，五3区が高い傾向を示した．結実二三も

同様に五1，五2，L3区が高く，光線は開花および結実

にも影響するものと考えられ，自然光の20～5コ口の

光線下でその率が高い結果が得られた．

　開花株率について0，1法と情報統計量による方法

とを併用して分散分析を行なった結果はTable　5の

とおりで，時期．Pによっても，光線の強さ五によっ

ても開花株率は変わり，しによる差は平均としてL2

（79．2％），L3（81．3％）が高い結果が見られる．また

交互作用P×しが有意であることは光線の強さしに

よる傾向は時期Pによって相違することを示すもの

である．すなわち前記のように，開花初期とその後の

時期ではしによる傾向が異なる．

　収穫調査の結果はTable　6のとおりで，風乾根茎

重，風乾根重，工数においては明らかに五エ，L2区は

他門に比し優れている．全生重，根茎直径は五1区が

工区に比し優れていた．根茎長と根長については区間

に有意差は認められなかった．．

　以上を総合すると，地上部の生育（特に葉数）につ

いても，収穫物（根茎および，ひげ根）の収量につい

ても自然光の約40～50％程度にしゃ光した区が明ら

かに優れた結果を示した．

　このことは福井県では樹木うっ二度60～70％のと

ころで栽培し，また育苗は50～60％のしゃ光下で行

なう4・5｝こと，また兵庫県では70％前後のしゃ光を

施す4）などの従来経験的に行なわれている実際栽培の

場合とほぼ一致するもので，本研究によって実験的に

確証された．

摘 要

　1）　オウレンの2，3年株を用いて，寒冷紗および

よしずのそれぞれ1重，2重による各しゃ光区および

対照区として自然光区を設け，光の強さが本植物の生

育，収量におよぼす影響について，1965～1967年の間

試験を行なった．試験三五〇，．L1，　L2，　L3，五4の光線

の強さの比率はそれぞれ100，約50，40，20，5％で

ある．

　2）生育および収量の点か．らみて，自然光の40～

50％程度の光がオウレンの栽培に適するものと思われ

ることが実験的に確証された．

文 献

1）三園　律，三鍋昌俊：　福井大学学芸学部紀要，

　第V部，応用科学，第3号，第1集1，（1965）．

2）刈米達夫，若林栄四郎：　薬用植物栽培法，P．341

Table　6．　Yields　per　plant　ofα｝ρ髭8ゴ卿。物吻MAKINo，　cultivated　under

　　　　　　　　　　　different　Iight　intensities

　　　　（The　third　year　growth，　harvested　on　January　5，1967）

Plot

（Light　intensity）

　　　（％）

五〇

五1

L2

．乙3

．乙4

100

50

40

30

　5

Fresh　　　Fresh

weight　weight
　of　　　　of
plant　　rhizomes
　（9）　　　（9）

Air－dried　Air・dried
　　　　　　　　　　No．　ofweight
　of　　　　roots
　　　　　　　　　　　budsrhizomes
　（9）　　　（9）

Diameter　Length　Length
　of　　　　of　　　　of
rhizomes　rhizomes　roots

（mm） （cm） （cm）

41．9

94．3

76．2

43．9

15．2

2．7

5，4

4．7

2．8

1．4

1．53

2．44

2．18

1．40

0．89

13．9

21．6

14．9

7．0

3．6

6．8

8．2

11．5

6．5

4．5

8．3

10．2

9．3

9，0

6．7

3．1

3．0

3．0

2．9

2．6

11．4

14．9

13．3

12．7

11．6

A．M．D．（0．05）　　41．2

A．M．D．（0．01）　　50．O

A．M．D．（0．001）　　61．0

2．3

2．8

3．4

0．31

0．37

0．46

11．9

14．5

17．7

4．6

5．6

2．Q

2．5

3．0

n。S．

0．7

n．S．

5．1
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センキュウの栽培試験（第1報）

逸見誠三郎・本間尚治郎・畠山好雄

0協吻醐。物．翫Pθγ伽θ伽。ノσ％鰯％粥。伽伽αZθ1臨KINO．1

Seizabur6　HEHMI，　Naojiro　HoMMA　and　Yoshio　HATAKEYAMA

　　Cultivation　Experiments　of（フ％鰯駕鵬。が。伽αZe　MAKINo，　which　is　one　of　the　main　medicinal

plants　grown　in　Rokkaido，　have　been　made　since　1963　at　Nayoro．

　　1．Yield　of　the丘nished　rhizome（Rhizoma　Cnidii）was　310　kg　per　10　ares　by　the　following

standard　of　cultivation；

　　In　rows　apart　50　cm，　between　plants　25　cm；Amount　of“seed－root”used，180　kg；Amount　of

chemical　manure　80　kg，　Amount　of　Ammonium　sulphate　40　kg；Weeding　and　cultivating，5

times；Scattering　of　agricultural　chemicals，3times．

　　2．It　was　recognized　that　the　sun・drying　ofσ％棚脇惚。がσ伽α呂θmust　be丘n量shed　here　not　later

than　the　biginning　of　OctQber．

　　3，Abacus・1ike　stems　were　not　suitable　as“seed・root”。　If　they　were　used，　however，　the

rhizome　yield　was　greater　in　planting　them　vertically　than　horizontally．

　　4．It　is　recommended　to　manure　above　the“seed－root”after　planting．

　　5．The　organic　manure　gave　be亡ter　yield　than　the　chemical　manure．

　　6．With　regard　to　the　tuberous　rhizome　as“seed・root”，　the　medium－sized　one（average　20　g）

was　superior　to　the　Iarger　one（average　37　g）from　the　standpoint　of　the　yield．

　　7．It　was　possible　by　dusting　Aldrin　powder　to　control　the　Seed・Corn　Maggot（昂1iθ漉α

o粥。卿倣αRoNDANI）which　did　damage　to　the　plant　till　germination　after　planting，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　わが国の主要輸出生薬であるセンキュウは北海道特

に北部地方で栽培され，北見を中心とする網走支庁管

内，富良野を中心とする上川支庁管内で生産される．

センキュウの栽培が大正末期より北海道ではじめられ

て以来ほとんど試験が行なわれていない，著者らは本

植物の栽培法の改良を目的として1963年より試験を

実施し継続中であるが現在までの結果を報告する．

実験材料

　苗　1963年10月網走支庁管内常呂郡佐呂間町よ

り入手．

　栽培用種苗は根茎を約209に切り，アルドリン粉

剤を散布した．

試験方法

　L　標準栽培試験

　普通作物の小麦，馬鈴薯程度の肥培管理で栽培し，

収量および調製について調査した．

　耕種法1～3）　植えつけ，1963年10月．掘りあげ，

1964年9月29日．畦幅×株間50cmx25cm，工Oa

当種苗用根茎，180kg，10　a当施肥量，組合馬鈴薯化

成80kg，硫安40　kg，中耕，除草，5回．薬剤散布

3回，

　2．　苗および肥料に関する試験

　苗の部位および植付方法，肥料の種類，施肥法によ

る収量の比較試験を実施した．

　苗の部位　　ソロバン苗　地上部に露出した茎の結

節が根状となったもの．2～3節で209とした．

　塊根苗　　根茎のうち特に塊状のものを選び切って

209となるようにした．
　　　　　　　　　　　　　　　　　じゅず
　行列根の苗　　増殖した小さな根茎が念珠状に数個

横に連らなったもの．2～3個で209になるように切

った．

　苗の大きさ　　塊根苗を1株平均37gに割ったも

の大苗，19gに割ったもの小壁とした，

耕種法　　植えつけ，1964年11月10日。掘りあ



106 衛　生　試　験　所　報　告 第85号（1967）

Table　1． Rhizome　yield　per　are　ofσ箆弼％鵬。伽伽αZθMAKINo（1963～1964）

（Standard　cultivation）

Method

　of
drying

Sun・drying

Artificial

　drying

Rhizome
weight
with
adhering
soi1（kg）

207．1

158．0

Treatment
with　hot

　water
Temp．　Min．

70。　15

70。　15

Dried　rhizome
weight　after

　「emOVmg
　　leaves
　　（kg）

34．7

43．3

Finished　rhizome

Large
rhizome
　（kg）

28．2

34．7

Small
rhizome
　（kg）

2。8

3。8

Fibrous
root
weight
（kg）

16．3

2．0

Adher．
　　ing
　soil
weight
（kg）

1．23

1．7

Yield

　per
10ares
（kg）

310

385

　Yield
rate　of
Rhizoma
Cnidii
　（％）

15

24

Table　2． Finished　rhizome　weight　ofσπ鰯％備。撰。伽ψMAKINo　when　abacus・1ike

stems　were　used　as“seed－root”（1964～1965）

Planting　method　of　abacus－1ike　stems
　　as‘‘seed－root”

Method

Planting　horizontally

Planting　vertically

M．D，（0．05）効

M．D．（0．01）

Finished　rhizome　weight
　　　　　（9）

36．3

56．5

11．5

Comparison　of　abacus－1ike　stem　with
　tuberous　rhizome　as“seed・root”

K：inds　of　seed・rhizome

Abacus－like　stem

Tuberous　rhizome

Finished　rhizome　weight
　　　　　（9）

92．8

111．0

9．5

a）Approximate　value　of　minimum　difference　by　Tukeゾs　procedure（q－test）for　significance　at

　　the　5％　leveI

げ，1965年9月8日．畦幅×株間50cm　x　25　cm．

10a当り施肥量，組合馬鈴薯化成S25430　kg，組合

麦化成S62230　kg．亜麻粕60　kg．

試験結果ならびに考察

　1・　標準栽培試験

　順調に生育し特にあげるべき気候の変化もなかっ

た．

　植えつけ苗のうち害虫を考慮せず苗に薬剤を散布し

なかった株は翌春萌芽せずほとんどがタネバエに害さ

れており，アルドリン粉剤を散布して植えつけた苗は

被害を受けなかった．

　収穫時の株別調査（10株平均）によれば芽数3，株

張り9．1cm×12．1cm，草丈50．6cm，葉つき水洗重

4329，乾燥根重104．79，調製根子89．19，歩留

20．6％であった，

　土性は砂質壌土であるが標準栽培で本道の平均収量

程度310kg（10　a当り）が得られた（Table　1）．葉取

り，葉つきでの乾燥方法による生薬の収量に差はなか

った．北海道では普通三つきハサ掛けによる天日乾燥

を行ない，収穫時期が遅れた場合葉を取り糸を通して

室内火力乾燥し後糸を抜き調製する．乾燥は掘りあげ

時期が早く戸外でのハサ掛け天日乾燥ができる時期で

あれば葉つきハサ掛け乾燥がよく，掘りあげが遅れた

ときは室内火力乾燥とする．

　1964年にハサ掛け，戸外天日乾燥したものは結氷期

までに晴天20日，延べ1ケ月間で7分乾燥となりそ

の後は室内で自然乾燥できた．

　10月23日に戸外天日乾燥をはじめたものは乾燥不

充分なうちに結氷したためその後室内火力乾燥したが

製品の質が悪かった．

　当地で天日乾燥ができる最も遅い時期はその年の天

候にも左右されるが10月上旬までと考えられる．

1964年の旬平均最低気温は10月上旬4．0。，中旬

3・0。，下旬一〇．1。，11月上旬一1．6。，中旬一2．3。，

下旬一3．4。，初雪10月24日であった．網走支庁管

内北見地方では10月20日までが戸外天日乾燥の最終

時期と言われている．

　2・苗および肥料に関する試験

　（A）　ソロバン苗と塊根苗，ソロパン苗の植えつけ

方法の収量の比較は，Table　2に示すとおり．

　1）　ソロパン苗と塊根苗との間に収量に差が認めら

れ塊根苗の根収が多かった．

　2）　ソロバン苗の増殖は各結節より地上に向ってや

はりソロバン状になる傾向が見られた．

　3）　ソロバン苗は垂直（タテ）に植える方が水平（ヨ

コ）に植えるより根収が多い．

　（B）　行列苗と塊根苗の亭亭比較（調査個体30）は
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Table　3． Finished　rhizome　weight　ofσ％鰯％鵬。が。伽αZθMAKエNo，　with　special　reference

to　the　method　of　manuring　and　kinds　of“seed・root”used（1964～1965）

Plot

No．

1

2

3

4

5

6

Ma且ure

Position　and　time
　of　manuring

Below“seed・root”
before　planting

　　　〃
Above“seed・root”
after　planting

　　　〃
Below“seed－root”
before　planting

　　　〃

Manure　quantity　per　10　ares

“Potato”chemical　manure（S　254）
30kg，　“Small　grains”　chemica1
manure（S　622）30　kg

〃

〃

　　　　〃
Linseed　cake　60　kg

〃

Kinds　of
‘‘

唐??п|root，，

Tuberous　rhiz．

Moniliform　rhiz。

Tuberous　rhiz．

Moniliform　rhiz．

Tuberous　rhiz．

Moniliform　rhiz．

M．D．（0．05）

M．D．（0，01）

Finished　rhizome
　　weight
Large
rhizomea）
　（kg）

37．5

45．8

62．4

53．0

64．8

55．4

21．0

25．4

　Small
rhizomeb）
　（kg）

6．33

7．00

6．99

7．75

7．70

7．40

a）Diameter　more　than　l　cm．　b）Diameter　less　than　l　cm．

Table　3に示すとおり，行列苗の調製乾燥根収量

53．8g塊根苗50．5gで収量に差はなかった．しかし

行列苗を用いた場合は塊根苗を用いた場合に比し調製

根に大玉（直径1cm以上）が少なく，小玉（直径1

cm以下）が多い傾向があるようである．

　（C）施肥　　Table　3に示すごとく肥料を植えつ

け前苗の下に施すか植えつけ後出の上より施すかの施

肥法の比較では，第1区と第3区の間に大玉収量に差

があり，苗植えつけ後上から施肥したものの大玉収量

がよかった．

　化成肥料と亜麻粕の比較は第1区と第5区の間に差

があり亜麻粕がよく，施肥は有機肥料を苗植えつけ後

上から施すのがよいようである．調製根重の直径1

cm以上の大玉（上品）には上記の差が出たが直径1

cm以下の小玉（下級品）に差は認められなかった．

　（D）苗の重量と収根心　　塊根を割った1株平均

37gの大苗と19gの中苗の収根重の比較は，大苗を

つかった方が収根重が少なく，5％の有意水準で19

9の中苗の収四重が多いことを示した．普通栽培には

20g内外の苗が適当と考えられ，あまり大きい苗を

用いても収根量は増さない．

摘 要

　北海道の主要薬用植物センキュウ（7幅♂働吻。撰砿

％αZθMAKINOの栽培試験を1963年より名寄におい

て実施した．

　1．当地での麦，馬鈴薯と同じ程度の肥培管理，畦

幅株間50cm×25　cm，種苗用根茎10　a当18　kg，化

成肥料80kg，硫安40　kg，中耕除草5回，薬剤散布

3回で調製根重310kgを得た．

　2．センキュウの当地での天日乾燥のできる最も遅

い時期は10月上旬までと考えられる，

　3．地上部のソロバン根（茎の結節根）は苗として

は適さなかった．ソロバン苗のタテ植えはヨコ植えよ

り収量が多い．

　4．施肥は苗の上より施こすのがよい．

　5．化成肥料より亜麻粕，有機質肥料の方が収量が

多かった．

　6．苗は塊根を割って平均20gとしたものをもち

いるのがよく，あまり大きい苗平均379のものはか

えって収量が少ないことを示した．

　7．植付後崩芽までタネバエの虫害があるが，植付

前アルドリン粉剤の散布によって防除し得る．
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ミシマサイコの発芽に関する試験 （第2報）

播 種 時 期

藤田早苗之助・川谷豊彦・栗原孝吾

翫％碗θSOπ仇θσθ物痂％αホ勿％げB％pZθ％γ襯ノヒZO伽？πL．　II

　　　　　　　　　　　　　　　　　Sbω4％g　SθαSO物

Sanaenosuke　FuJITA，　Toyohiko　KAwATANI　and　K6go　KuRIHARA

　　　1．With　a　view　to　determining　the　most　suitable　sowing　season　of　B嘱θ脚％寸陰。伽惚L．

under　natural　conditions，　i且fiuence　of　sowing　season　and　soil　class　on　the　germin皐tion　was

studied　with　10　sowing　seasons　at　intervals　of　10　days，　from　February　15，1966　to　May　16，　and

with　2　soil　classes（volcanic　ash　loam　and　clayey　loam）．

　　　2。W｛th　regard　to　the　germ歪nating　Percentage，　in　genera1（soil　class　as　random　mode1），

　　　（1）efεect　of　the　sowing　season（S）was　very　highly　signi丘cant，　germinating　percentage　in

　　the　cases　sown　in　March　and　April　being　highest．

　　　（2）　efεect　of　the　soil　class（B）was　not　significant．

　　　（3）　interaction（S×B）was　not　signi且callt．

　　　3．With　regard　to　the　average　time　of　germination，　in　genera1，

　　　（1）efεect　of　the　sowing　season（S）was　very　highly　significant，　average　time　of　germination

　　shortening　with　the　delay　of　sowing．

　　　（2）　efFect　of　the　soil　class（B）was　very　highly　signifFcant．

　　　（3）　interaction（S×B）was　highly　significa！1t．

　　　4．With　regart　to　the　average　tilne　of　germination，　in　the　speci丘。　soil　classes（soil　class　as

丘nite　model），　it　being　shorter　on　the　volcanic　ash．　loam　than　on　the　clayey　loam．

　　　5．Considering　together　with　these　two　factors，　the　most　suitable　sowing　season　for　the

practical　cuItivation　in　K：anto　distric亡extends　from　the　latter　part　of　March　to亡he　middle　of

April，　when　the　average　temperatures　are　about　10。．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　前報1）につづき1966年に実施したミシマサイコの

播時種期試験について，その結果をここに報告する．

　　　　　　　　　　　実験材料および方法

　　実験材料

　　1・種子　　ミシマサイコ系統拝119，国立衛生試

験所春日部薬用植物栽培試験場において1965年11月

4日採種．

　2・播種床　　径22cm素焼鉢を使用し，その底

部には自然状のまま，上部には砕いて節別した試験土

壌を詰め，1試験区を1鉢に当てた．試験土壌の土性

は火山灰質壌土（B、）と埴壌土（春日部土壌）（β2）

の2種類とした．

　3．播種床の位置　　完全向陽の位置に平らに併列

し，自然状態に放置した．試験期間中の温度はTable

5のとおりである．

　実験方法

　　1．　播種時期の区分（8）　播種月日により次の10

区とした．

　　S1（2月15日），S2（2月25日），S3（3月7日），S4

（3月17日），S5（3月27日），　S6（4月6日），　S7（4

月16日），S8（4月26日），　Sg（5月6日），　Slo（5月

16日），

　2．　播種床の土性　　前記のとおり．

　3．試験区の編成　　100粒ずつ3反復とした．

　4．播種法　　種子は散播とし，覆土は4mmとし
た．

　5．調査方法　　子葉の展開したものを発芽とし，

発芽率は逆正弦変換をしなかった．なお発芽数から平

均発芽日数を算出した．

　　　　　　　　　実験結果ならびに考察

　　ミシマサイコの発芽に好適な覆土の厚さは土性に関

係なく2～4mm程度であることは既報1）のとおりで

／
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Table　1．　Experiments　on　sowing　season

　of　BzゆZθ％伊％糀ルZoαホz5粥L．（1966）

　　　　　　（Germination，％）

Table　3．　Experiments　on　sowing　season
　　of　B秘pZθz6γ％？篇／hZoαホ初？η　L．（1966）

　（Average　time　of　germination，　days）

Sowing

seasO紅

S115／皿

S225／豆

S37／皿

S417／皿

S527／皿

S66／1V
S716／IV

S826／IV

Sg　6／V

Slo　16／V

Mean

Klind　Gf　soi1

Volcanic
ash　loam
　（B1）

74，66

62．00・

86．67

85．33

85．67

82．32

75，33

74，33

64，00

34．00

72．43

Clayey
loam（B2）

67．00

46．66

89．67

79．33

87．67

83．33

82．33

76．33

65．66

26．00

70．40

Mean
Sowing

season

70．83

54．33

88．17

82．33

86．67

82．83

78．83

75．33

64．83

30．00

S115／H

S225／H

S37／皿

S417／皿

S527／皿

S66／IV

S716／IV

S826／IV

Sg　6／V

Slo　16／V

M．D．（0．05）19．63

M．D．（0．01）25．62

1M・D・（0・001）35・43

Mean

Kind　Gf　soiI

Volcanic
ash　loam
　（β1）

73．63

67．00

57．26

48．46

41．96

34．40

37．16

36．53

32．26

31．10

45，98

Clayey
loam
（B2）

74●93

66．40

58．06

51．06

40．86

34．73

36．96

39．06

36．10

30．03

46．82

Mean

74．28

66．66

57．66

49．76

41．42

34．55

37．10

37．79

34．18

30．52

M．D．（0．05）5．33

M．D．（0．01）6．97

M．D．（0．001）9．63

Table　2．　Analysis　of　variance　of　Table　1 Table　4．　Analysis　of　variance　of　Table　3

Factor

　s

　B

s×B
θ

D．F．

9

1

9

40

S。S．

17，303．48

　　62．01

　633．49

1，852．00

V Fo Factor

1，922．56

　62．01

1；：ll

27．31＊＊＊

1．57

1．78

　s

　B
s×β

　θ

D．F．

9

1

9

40

S．S．

12，323．70

　　29．48

　　46．48

　　70．48

M．S．

1，369．30

　29．48

　　5．16

　　1．76

Fo

265．4＊＊＊

16．75＊＊＊

　2．92＊＊

ある．本実験の場合は常に覆土を4mmに統一して

行なったことは，播種後より発芽に達するまでの，比

較的長い期間中に生ずる，かん天，突風降雨などの

ため発芽前に種子の乾燥，露出，もしくは流出などの

障害事項より保護し得て，大体において順調に経過

し，正常に調査を行なうことができた．まず発芽率に

ついて検討すれば，Table　1，2に示すとおり播種期

8は一般に（土性を変量と見るとき），きわめて高度

に有意であるが，土性差Bおよび交互作用S×Bは

有意でなかった．2月中の早期播種（S1，82）の発芽率

はよくなく，3月上旬より4月下旬まで（S3～S8）の

時期，とりわけ3月上旬より同下旬までの間（S3，　S4，

S5）において発芽率は最もよく，5月上旬（Sg）は明

らかに低下し，5月中旬（Slo）には著しく低下するこ

Table　5．　Temperatures　during　sowing　season（1966）（Temperature，。C）

Av．　temp．　during
10　days　centering
around　the　sowing
date

Av．　temp．　during

10days　centering
around　the　date　of

maX．　germinatiOn

Average　time　of
germination（days）

　＆
15／H

5．6

16．2

74

　S2
25／H：

6．9

16．2

67

S3
7／皿

7，5

17．7

58

　s4
17／皿

9．6

17．7

50

85

27／皿

7．9

17．7

41

S6

6／W

10．2

18。7

35

s7

16／IV

11．2

18．1

37

，轟1、舞

16．2 17。7

17．8

38

17．8

34

Slo

16／V

18．7

19．5

31
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とを示した．

　次に平均発芽記数について検討すれば，Table　3，

4のとおりで播種期Sは一般にきわめて高度に有意

差が認められ，播種時期の遅れるに従って平均発芽日

数を減少することがわかる．また土性β，交互作用

S×Bも高度に有意であった．特定の土性として（B

を母数とみるとき）Bユ，．B2を比較すれば，火山灰質

壌土．B1の方が，埴壌土．B2より平均発芽日数が短か

い，以上のことからサイコの実際栽培に当って，発芽

率と平均発芽日数を同時に考慮するときは，播種の最

適期は3月下旬から4月中旬で，平均気温10。前後の

ころと思われる．

摘 要

　1．　自然条件の下でミシマサイコの播種の適期を知

ることを目的として，土性別（火山灰質壌土，埴壌土）

に1966年2月15日から，5月16日まで10日間隔

に10回播種し，播種時期と土性が発芽におよぼす影

響について調べた。

　2．発芽率については，一般に（土性を変量とみる

とき），

　（1）播種時期8の影響はきわめて高度に有意で，

　　3月4月に播種のものが最も良好であった，

　（2）　土性Bの影響は有意でなかった．

　（3）交互作用S×Bも有意でなかった．

　3．平均発芽日数については，一般に

　（1）播種時期Sの影響は，きわめて高度に有意

　　で，播種時期の遅れるに従って減少する．

　（2）土性βはきわめて高度に有意であった．

　（3）交互作用8×βも高度に有意であった．

　4．平均発芽日数について，特定の土性としては，

（土性を母数とみるとき），火山灰質壌土における方が

埴壌土より発芽日数が短い．

　5．実際栽培の播種の最適期は，関東地方において

は，以上をともに考慮すれば，3月下旬から4月中旬

で，平均気温10。前後のころと思われる．

文

1）藤田早苗之助，栗原孝吾：

　（1966）．

献

衛生試報，84，152

放射線照射のE勉θ伽αα爾8s伽αDESF．および

B％p伽働鵬！協α伽物L．の発芽におよぼす影響．

藤田早苗之助・川谷豊彦・栗原孝吾

1π伽θ％0θ（ゾγ「配α卸配α♂づα微）％0％伽Gθγ粥伽α醜0∫助んε伽α

　　　　α肋8伽α刀E脳㈱4β％μθ％γ％物駕。α渉襯五．

Sanaenosuke　FuJITA，　Toyohiko　KAwATANI　and　K6go　KuRIHARA

　　1。Influence　ofγ一ray　radiation　on　the　germination　of　Epんθ伽αα爾ss伽zαDEsF．　and　BzゆZθ初一

幅？π海Zoα伽惚L．　was　studied，　by　radiating　the　air・dried　seeds．　The　doses　were　O（control），500r，

1，500r，4，500r，13，500r，40，500r，　and　121，500r．

　　2．In　the　case　of　E．αZ翻s8伽α，　there　was　no　significant　di鉦erence　in　the　germination　at　the

doses　up　to　40，500r，　but　no　germinatio且was　observed　at　the　dose　121，500r．

　　3．In　the　case　of　Br！観σα施惚，　there　was　no　significant　difference　in　the　germination　at　the

doses　up　to　4，500r；the　germination　at　the　doses　greater　than　13，500r　decreased　suddenly，　at　the

doses　40，500r～121，500r　there　being　almost　none．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

放射線照射による品種改良の基礎的研究として，放射

線照射が薬用植物種子の発芽におよぼす影響について

は，すでにケシ1・5・6㌧クラムヨモギ2㌧ベラドンナ8｝，

印度蛇木4・？），などで調べられている．今回はエフェド

リンを含有するマオウ属の1種五1ρ加伽αα臨88吻α

DESF．と最近にわかにその需要を増して来た生薬柴胡

の原料植物ミシマサイコ（，B噸伽物％／協α施粥L）

の種子について，放射線処理を行ない発芽におよぼす

影響を調査したのでその結果をここに報告する．

実験材料および方法

1．　種　子

　1）　Eρ1みθdゲααZ翻ss伽zαDESF．1966年1月14

　日春日部薬用植物栽培試験場において採種のも
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　の．系統E－48），1956年播種，1961年から開花

　結実し初めた．

　既報1～7）と異なり，あらかじめ吸水させることな

　く，風乾種子をそのまま照射に使用した．

　2）　ミシマサイコ（．8％ρ五θ％？。秘？7診　危Zoα古z6りπ　L．）

　1965年11月9日春日部薬用植物栽培試験場採種

　のミシマサイコ系詳106号，風乾種子のまま使用

　した．

2．　実験方法

　1）　播種床　温室（平均20。）内の北側窓に面し

　て，地上よりの高さ75cm幅77　cmスレート底

　の床を設け，Ep地d7α（薦iSS伽αの床は河砂を

　節別して礫を除き水洗したものを，．B㈱Z甜働伽

ルZσα施用の床は底に3cm厚さに前記の丁丁を，

　その上部に火山灰壌土の心土を乾燥粉砕し飾別し

　た細土を約7cmの厚さに平らに敷き，両者とも

　床仕上りの厚さは約10cmとした．

　2）　種子の照射　線源にはCo60を用い，1966年

　4月16日，茨城県大宮町農林省放射線育種場に

　おいて照射した，

　3）線量の区分　両種とも共通に次の区別を設け

　た．

　Ro対照区，　E1500r，　E21，500r，　E34，500r，

　1～4　13，500r，1～540，500r，」呈6　121，500r．

　　　　　　　　　Table　1．

　　4）試験区の編成　1区は100粒ずつ5連制とし

　　た．

　　5）播種日　1966年5月9日

　　6）照射した種子量　El嬢θ伽αα臨ss伽αは各

　　区とも5．79ずつ，B％pZ臨働鳴駕。α施勉は

　　3．49ずつを用いた．

　　7）　播種法　Epんθ伽αα協8ε伽αは播種床を平

　　らに均らして長さ15cm，幅2cm，深さ約1cm

　　の前条を作り，種子を帯状に散播し，約1cm厚

　　さに床土をもって覆土した．B柳Zθ％働伽／協0α一

　　施粥は長さ15cm，幅0．5cmの細い線を約0．4

　　cm深さに設け，これに条播し，およそ0．4　c血

　　厚さに覆土した．各播条の問隔は10cmを保つ

　　た．

　　8）　調査方法　置床後は毎日かん水を行ない，子

　　葉が覆土の上に伸び出て展開したものを発芽と認

　　め，順次抜き取り数えた．期間は5月9日より7

　　月5日までにおよんだ．

　　　　　　　　実験結果

　E．αZ伽8襯αの発芽についてはTable　1のとお

りで，E。，EbE2，E3，島，E5は相互に有意差は

認められなかったが，E6は発芽がなくEoより劣る

ことが認められた。

Infiuence　ofγ一ray　radiation　on　the　germination　of

　　　　　刃Pんθ♂ゲαα爾ss伽αDESF．

　丑。　　　島　　　E2

　0　　　　　500r　　　　1，500r

（control）

E3　　瓦　　 E5　　　E6
4，500r　　　13，500r　　　40，500r　　　121，500r

Germination（％） 9．6　　8．0 5．4 7．8 6．6 7．4 0

M．D．（0．05）

　　（0．01）

　　（0．001）

9．0

11．0

13．4

Table　2． Influence　ofγ一ray　radiation　on　the　germination　of

　　　　B柳醜糊π掴。α伽πL．

　Ro　　　EI　　　R2

　0　　　　　500r　　　　1，500r

（contro1）

R3　　　E4　　E5　　　E6
4，500r　　　13，500r　　　40，500r　　　121，500r

Germination（％） 72．8　　　　74．6　　　　67．2 70．4 48．2． 0．6 0．2

M．D．（0．05）

　　　（0，01）

　　　（0．001）

19．9

24．2

29．6
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　B．廻。α施伽の発芽についてはTable　2のとおり

で，E1よりE3まではEoと有意差は認められない

が，R4より以上のものはきわめて明らかな有意差を

示し，線量が多くなる程発芽率は急減し，丑5，E6に

おいてはほとんど発芽は認められない．

摘 要

　1．Epんθ伽α（鷹i8s伽αDFSF．およびB％pZθ観％粥

ル‘βα施鳴L．の風乾種子にγ線を照射して，発芽に

およぼす影響について試験した．線量は0（対照区），

500r，　1，500r，　4，500r，　13，500r，40，500r，　121，500r

である．

　2．Ep加伽αα己伽s伽αの発芽率は40，500rまで

は対照区のものと有意差はないが，121，500rにおい

ては発芽は認められなかった．

　3．BπpZθ％働伽掴。α施惚発芽率は4，500rまで

は対照区と有意差は認められないが，13，500rより以

上では急激に低下し，40，500r～121，500rではほとん

ど発芽を認めなかった。

1）

2）

3）

4）

5）

6）

7）

8）

文 献

川谷豊彦，藤田早苗之助，大門忠郎：　衛生試報，

80，　163　（1962）．

川谷豊彦，大野忠郎：　同，80，163（1962）．

川谷豊彦，大野忠郎1　同，80，165（1962）．

川谷豊彦，逸見誠三郎：　同，80，167（1962）．

川谷豊彦，藤田早苗之助：　同，81，149（1963）。

川谷豊彦，藤田早苗之肱大野忠郎：同，81，

150　（1963）．

川谷豊彦，逸見誠三郎：　同，81，181（1963）．

川谷豊彦，藤田早苗之助，大野忠郎，久保木憲人，

星崎和子：薬学，79，392（1959），

　　　　　　　麻黄の挿木繁殖（第1報）
E擁θ（Z伊ααZ玩ε画鵬αDESF．と助）んθd㌍α（況8伽61曜αL．について

藤田早苗之助・栗原孝吾

　　　　　　σ窃伽σげ．恥んθ伽αs．1

σ麟伽σo／E1．α‘伽s伽αエ）ESF．α％d　E．伽伽吻αL．

Sanaenosuke　FUJITA　and　K6go　KuRIHARA

　　1．Cutting　experiments　of．醒pんθ伽ααZあss営鵬αPESF．　and且碗8ホαo吻s　L．　were　carried　out　on

March　30，1966，　with　di任erent　parts　of　stems　of　the　4－year－01d　shoot　i．e．　the　upper，1niddle，　and

lower　parts．

　　2．Success　percent　in　j臥α乙6Iss6伽αwas　20．3　and　that　in　j凱面sホαo吻α3。0，　the　former　being

signi丑cantly　larger　than　the　latter．

　　3．Of　the　parts　used，　the　Iower　part　was　most　successful，　both　in　the　two　species．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　麻黄はアジア，ヨーロッパ，南北アメリカなどの乾

燥地帯に自生するマオウ科（Ephedraceae）の植物で，

わが国には自生を見ない．自生地帯は総じて雨：量のき

わめて少ないアルカリ土壌で，わが国のような雨量の

多い酸性土壌に生育をはかることは困難なことと思わ

れたが，試作の結果は1・2・3｝すでに知られているとお

り，わが国風土に順応しよく生育し，エフェドリン含

有量も高く，輸入生薬に劣らない，この植物は多くは

多年生の草本性低木で，雌雄異株である上に二二の存

在が少ないため採種可能の機会が少なく，これを栽培

的に繁殖をはかる上の一つの支障となっている．また

この二軍伽α属は品種によって根系の性状を異に

し，多くの横走根をもつも．のと，あっても少ないもの

と，全くそれのないものとあり，株分けなどの繁殖の

可否もこれによって決定づけられる．雌雄いずれか一

方の親株のみ存在し，それが横走根を発生しない品種

の場合は，挿木繁殖による以外は増殖の方法なく，こ

れまで幾度か試みたが，全く発根を認めなかった．今

回はEpん認ゲαα弼88襯αDESF．，且面s雄。勿αL．

について過去の不結果を基礎とし，ふたたび試験を施

行しよい結果を得たのでここに報告する．本試験に御

指導を仰いだ川谷場長に謝意を表する，
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試験材料および方法

　1・　試験材料

　　1）　1ワpんθ（かαα島ぢss拠α　E－41）

　　2）　E．♂観αo吻α　E－11》当場在来

　　　　種

　2・試験材料の採取と調製

　両型とも親株は国立衛生試験所春日部

薬用植物栽培試験場に1963年3月26日

植付け，1966年3月28日掘り上げ根

（横走根）を茎（枝条）のっけ’根の部分

より切り離し，挿穂となすべく茎（枝条）

を，A（先端部），　B（中間部），

切断し，

水に一昼夜水浸した．

　3・挿穂の区分

TabIe　1．　Cutting　of亙pんθ〔Zゲαα粥8si祝αDEsF．

　　　　　　　　and　E．（泥8診αoん雪αL

　　（Success，％；cutting，　March　30，1966）

Part　used

upper　Pl

middle　P2

10wer　P3

E．跳伽吻αE1．αz翻s8歪鵬
　　　Ei　　　　　j覧

0

0

15．0

10．5

11．0

39．5

Mean 3．0 20．3

Mean

5．25

5．50

27．25

M．D．（0．05）　9．92

　　（0．01　）　13．59

　　（0．001）　19．91

　　　　　　　　　　C（下茎部）に区分し

おおむねの長さにこれをそろえて結束し，清

Table　2．　Analysis　of　variance　of　Table　1

　両三とも完全な枝条を選び区分，切断したものは次

の範囲のものである．

　種　　別
E．α〃’ss∫辮α

穂の区分

A（先端部）

B（中間部）

C（下茎部）

A（先端部）

B（中間部）

C（下茎部）

挿穂艮さ

14～16cm

15～18

14～15

13～15

12～15

11～13

同太さ

0．2cm

O．3

0．5～0．6

0．15～0．2

0．3

0．3～0．4

節数

4

4

6

4

5～6

5

Facter

　P

E×P
　θ

D．F． S．S． M．S． Fo

1

2

2

18

1，410．66　　1，410．99

2，552．33　　1，276．17

　252。34　　　　126．17

1，610．33　　　　89．46

15．77＊＊＊

14．26＊＊＊

1．41

β．4魏αo勿α

4．挿　床

　横径42cm，縦径30　cm，深さ18　cmの木箱を用

い，床上には粗砂と細砂混合状の河砂を飾別せずに用

いた．

　5・　試験区の編成

　1区は50本ずつ4連制とした．

　6．試験期間

　　　開始1966年3月30日

　　　終了1967年2月20日
　7・　挿木の方法

　挿床の床土は挿木直前に十分かん水し，小型の移植

こてを用いて挿穂を挿し込む穴を作り，これに挿し込

み，両種ともA，B区は約7cmの深さの穴とし2

節を挿入し，残る2節は地上部に出し置き，C区は約

6～7cm深さの穴とし2～3節を挿入埋め込み，残る

2～3節を地上部に出して置き，終了後に如露で十分

にかん水した．

　8・挿床の管理

　挿床は掩撃の北風を避ける所にならべ，日覆として

寒冷紗を3枚重ねとし，槍床を完全に覆う屋根を設

け，晴天の日は毎日かん水を続けた．日覆の期間は挿

木当日より4月末日まで行なった．

　9・活着の認定

　活着した挿穂は挿木後20日ごろより新梢を発生し，

漸次伸長し地中挿込み部分からは多くの細根を発生し

（やがて地上部は分枝が多くなり去状化するにいたる）

一応根長15cm以上の細根を数本発生したものを活

着株とした．

試験結果

　Epん6伽αα臨ss襯αDESF，とE。♂4sホ㏄吻αL．両

種の挿木を枝条の部位別に行なったものの活着状況は

Table　1，2に示すとおりである．まず活着数につい

て見れば，2品種間にきわめて高度の有意差があり，

且α爾SS伽αは活着性が比較的に優れていることを

示した．枝条部位別の比較においても，きわめて高度

の有意差があり，両種とも枝条の最下部が最も活着性

高く，E．面S伽吻αは最下部のみが活着し，その他

は全く活着せず，且（協づSS伽αは最：下部は最もよく

活着し，中間部と先端部も活着はするが，最下部に比

べるとはなはだしく劣ることを示した，

摘 要

　1．且α爾s8伽αDESF．とE．碗8雄。吻αL．の

2種について，4年生の二条を用い，挿木による繁殖

法の試験を行なった．

2．挿木を行なった時期は1966年3月30日であ
る。

　3．亭亭とも挿木による繁殖は可能である．ことに
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皿α麗おε伽αは両種の比較において活着性が高く，

枝条の先端部，中間部は10％前後，下茎部は約40％

に達した．且d伽α0吻αは下茎部のみが活着し，し

かも活着率は15％と低い．

　4．両種の活着傾向から見て，βp舵4慨の挿木繁

殖を行なうには下茎部が最も適しているようである．

　5．今回の挿木時期は3月30日であったが，これ

より10～15日前であってもよいように思われた，

1）

2）

3）

文 献

川谷豊彦，藤田早苗之助，大野忠郎，久保木憲人，

星崎和子：薬誌，79，392（1959）．

川谷豊彦，藤田早苗之助，久保木憲人，真木義次：

衛生試報，　81，　147　（1963）．

川谷豊彦，藤田早苗之助，久保木憲人，真木義次：

そ華1生試報，　83，　141　（1965）．
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日本薬局方ヘパリン標準品（粘膜性）について

長沢佳熊・木村俊夫
0％‘んθ」⑳㈱θsθPんα伽α60poθ伽S診α偏α帽。ノ」ワ⑳αゲ伽（2臨oosαの

Kakuma　NAGASAwA　and　Toshio　KIMuRA

　　As　the　results　Qf　cQmparing　our　Heparin　Standard（made　in　1966，　ContrQl　No．661）with　the

international　standard　of　heparin，　it　is　considered　to　be　from　the　mucosal　origin．

　　Therefore，　our　standard　of　heparin，　in　1967，　from　bovine　lung　is　expected　newly　to　be

prepared　in　the　near　future．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　昭和41年に製造した日本薬局方ヘパリン標準品

（Contro1661，175国際単位〆mg）は，その後さらに

国際標準品との比較をいくつかのウシ血液を用いて検

討したところ，かなりの単位の変動が見られた．その

結果をTable　1に示す．

　この結果，使用するウシ血液が異なると得られる単

Table　1．　Assay　Data　for　Japanese　Pharmacopoeia　Standard　of　Heparin

　　　　（Control　No．661，1966）

Exp．　Date

24，Sep．　66

22，Nov．66

22，Nov．66

2，Dec．　66

2，Dec。　66

4，Dec．　66

4，Dec．　66

9，Dec．　66

20，Dec．　66

21，Dec．　66

InternatiOnal

UnitS　per　mg

194

139

155

241

223＊

210

208＊

164

159

188

L－Value

0．02

0．02

0．10

0．04

0．05

0．02

0。03

0．08

0．10

0．03

Lot　of
Blood

A
B
B
C
C
C
C
C
C

D

Days　after　Blood
　Collectio11

3

1

1

1

1

3

3

8

19

1

＊D董erent　Iot　of　thrombokinase　was　used．

位が変動することがわかった．しかし同一血液でもそ

の保存日数と共に単位が低下した．このことは著者

ら1・2）が以前にクジラヘパリンについて得た結果と似

ている．またこの場合トロンボキナーゼを変えても単

位に大きな変化はなかった．

　これらの結果から昭和41年に製造した日本薬局方

ヘパリン標準品は，ウシ肺から製造されている国際標

準品とは起源を異にし，恐らく粘膜を原料としている

ものと考えられる．従ってこの標準品は肺または肝を

原料として作られたヘパリン製品の検定に用いること

は不適当と認めた．なお，暫定国際標準品として粘膜

性ヘパリン（heparin，　mucosa1）が制定された（1966）

ので，これを入手したときに以上の当所の標準品は比

較検定を行ない粘膜性ヘパリンの標準品とする，別に

肺製ヘパリンは新しく製造することとした，

文 献

1）　長沢佳熊，山羽　九木村俊夫，高橋昭江＝　生

　　化学，36，29（1964）．

2）　長沢佳熊，木村俊夫：衛生試報，82，87（1964）．



融 点　測　定　に 関 す る 知　見

長沢佳熊・川村次良・木島敬二・太田美矢子

0％Dθ虚θγ？π伽α伽zげ1レ観霧伽gPヒ加渉sげE⑳ゲθ物σθSεα％〔伽ds．

Kakuma　NAGAsAwA，　Jiro　KAwA瓢uRA，　Keiji　KIJI瓢A
　　　　　　　　　　　　　and　Miyako　OTA

　　　1）　The　melting　range　and　the　five　points　of　the　newly　prepared　melting　point　standards　of

the　National　Institute　of　Hygienic　Sciences（NIHS）were　estimated　by　the　capillary　method．
Their　melting　ranges　were且nally　set　as　follows　comparing　them　with　WHO　melting　point　refer．

ence　substances　and　U．　S．　P．　reference　standards．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Vanillin　　　　　　　　　　　　　　　　　82～830

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Acetanilide　　　　　　　　114．5～115．5。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Acetophenetidine　　　　　134．5～136。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Sulfanilamide　　　　　　　165酎166．5。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Sulfapyridine　　　．　　　　　　191．5～1930

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Caffeine　　　　　　　　　　　　　　236～237．50

　　　2）The　melting　point　standards　of　NIHS　and　WHO　melting　point　reference　substances　were

also　estimated　by　Mettler　FP　1；as　the　results，　the　temperature　of　melting　using　Mettler　FP　l

shows　the　temperature　between　that　of　beginning　of　mε1ting　and　that　of　sintering　point　or　co1．

lapse　point．．

　　　3）The　congealing　temperatures　of　the　melting　point　standafds　of　NIHS　and　WHO　melting

point　reference　substances　estimated　by　Cobble　automatic　thermoanalyser（simple　type）were
shown　in　Table　4．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　有機化合物の融点測定における融点は，その物質の

凝固点を，ある条件下で測定するときの温度である．

融点測定は試料の必要量がわずかですむので広く一般

に行なわれ，その物質の純度試験や，確認に使われて

いるが，測定条件によって融点は種々の変化を示す．

その測定方式として目視による観測方式1～3）（簡便迅

TabIe　1．

　　　　1：

　　　A：

　　　J：

B．M．：

S．P。：

C．P．：

M．P．：

E，M．：

（a）　Vanillin　Standards

Comparison　of　Melting　Range　of　Reference　Standards　estimated　by

Japanese　Pharmacopoeia　method

WHO　Melting　Point　Reference　Substances
USP　Reference　Standards　of　Melting　Point
Melting　Point　Standards　of　the　National　Institute　of　Hygienic　Sciences

Beginning　of　Melting
Sintering　Point

Collapse　Point

Meniscus　Point
End　of　Melting

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（b）　Acetanilide　Standards

Sample

1

A

J

Experi・
ment
　No．

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

B．M．

81．5

81．6

81．5

81．5

81．4
81．3

81．2

81．3

81．1

81．4

81．1

81．2

S．P， C。P．

81．9．

82。0．

82．3

82．1

81．7

82．0
81．9

81．9

82．0

82．0

82．2
82．1

82，1

82．1

82．6

82．3

82．2

82．6
82．1

82．3

82．2

82．1

82．4
82．2

M．P。

82．8

82．3

82。7

82．6

82．7

82．7

82．7

82．7

82．4

82．6

83．0

82．7

E，M，

83．1

82．9

83．0

83．0

83，1

82．9
83．1

83．0

83．0

83．0

83．2
83．1

Sample

1

A

J

Experi・

　ment
　No．

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

B．M．

113．0

113．3

113．7

113．3

113．9

113．6

114．0

113．8

112．8

113．4

113．0
113．’1

S．P．

114．4

114．4

114．3

114．4

114．5

114．3

114．6

114．5

114．4

114．4

114．2

114．3

C．P．

115．0
114．7
114．6

114．8

114．8
114．9
114．9

114．9

114．6
114．6

114．7
114．6

M．P．

115．2

115．0

114，9

115．0

115．1

115．2

115，2

115．2

114。9

114，8

115．0
114．9

E．M．

115．7

115．3

115．4

115．5

115．4

115．8

115．9

115．7

115．6

115．7

115．6

115．6
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（c）　Acetophenetidine　Standards

Table　1． con．tinued

　　　　（d）Sulfanilamide　Standards

Samp正e

1

A

」

Experi－

　ment
　No．

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

B．M．

134．4

133。9

134．2

134．2

133．7

133．1

133．2

133．3

134．5

134．7

134．5

134．6

S．P．

134．7

134．9

134．9

134．8

134．3

134．1

133．9

134．1

134．7

134．9

135，1

134．9

C．P．

135．1
135．1

135．0

135．1

134．7

134．8

134．0

134．5

135．1

135．2

135．6

135．3

M．P．

135．4
135．3

135．4

135．4

135．0

135．0

134．7

134，9

136．1

136．0

136．0

136．0

E．M． Sample

136．0
136．0

136．0

136．0

135．2

135．2
135．1

135．2

136．7

136．7
136．6

136．7

1

A

J

Experi・
ment
　No，

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

B．M．

163．9
16S．6

164．3
163．9

163．8

163．8

163．0

163．5

163．0

164．1

162．8

163．3

S．P．

165，5
164．9

164．7

165．0

164．8
165．1

165．3
165．1

165．4

165．5

165．5

165．5

C．P．

165．8

165．4

165．5

165，6

165．2

165．4

165．7

165．4

165．7

165，7

165。7

165．7

M．P．

165．9

165．6

165．9
165．8

165．7

165．8

165．9

165．8

166．0

166．0

165．9

166．0

E．M．

166．1

165．9
166．2
166．1

165．9
166．0
166．0
166．0

166．2

166．4
166．2
166．3

（e）　Sulfapyridine　Standards （f）　Caffeine　Standards

Sample

1

A

J

Experi－
ment
　No．

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

B．M．

191．1

191．4

190．9

191．1

192．2

190。9

191．2

191．4

191．4
191．4
191。3

191．4

S．P．

192．4

191．8

191．7

192．0

192．4

192．2

191．9

192．2

191．6

191．9

191．6

191．7

C．P．

192．6

192．2
192．1

192．3

192．5

192．5
192．1

192．4

192．1

192．1

192．0

192．1

M．P．

192．9

192．5

193．0

192．8

192．7

192．7
192．6

192．7

192．3

192．2

192．6

192．4

E．M． Sample

193．1

193．0
193，1

193．1

193．0
192．9
192．9
192．9

192．6

192．8

192．8

192．7

1

A

J

Experi・
ment
　No。

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

　　　1

　　　2

　　　3

Average

B．M．

234．5
236．6

235．0
235．3

235．8

234．7
236．1

235．5

235．4
235．4
235．6
235．5

S．．P．

236，4
236．8

236，4

236．5

236．7

235，6

236．4

236．2

235．9

237．0

236．3
236，4

C．P．

236．9

237．4
236．9
237．1

237．0
236．1

236．8
236．6

236．4
237．3
236．6
236．8

M．P．

237．1

237．6
237。・3

237．3

237．4
237．0
237．0
237．1

237．0
237．6
237．3

237．3

E．M．

237．7
237．9

237．9
237．8

237．9

237．6
237．6

237．7

237．6

237．7
237．7
237．71

Table　2． Melting　range　of　WHO　Melting　Point　Reference　Substances
estimated　by　Japanese　Pharmacopoeia　method

Sample

Azobenzene

Benzi1

Benzanilide

Salophen

Dicyandiamide

Saccharin

Phenolphthalein

Experiment
　　　No．

　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

　Average
　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

　Average
　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

LAverage
　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

　Average
　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

　Average
　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

　Average
　　　　　1

　　　　　2

　　　　　3

　Average

B．M．

65．7

66．6
64．9

65．7

92．0

92．2

92．8

92．3

161．9

162．1

162．5

162．2

190。3

190．2

190．3

190．3

207．7
207．8
206．9

207．5
225．1

225．8
226．1

225．7
261．8

258．9
259．8
260．2

S．P．

66．9

67．6

65，6

66．7
94．1

92．5

93．0

93．2

163．8
163。4
163．8

163．6
191．7

191．1

191．8

191。5

209．7

208．7
209．4
209．3
227，5
227．6
227．1

227．4
263．0
262，1

261．9
262．3

C．P．

67．4

68．0

66．0

67．1

95．1

93．4

95．0

94．5

164．1

163．8

164．4
164．1

192．4

192．0

192．0
192．1

210．2
209．7
210．4
210。1

228．4
228。4
227．6
228．1

263．3
263．1

262。9
263．1

M．P．

68．1

68．5

66．7

67．7

95，7

94．6

96．0

95．4

164．6

164。4
164。9

164．6

192．6

192．3

192．9

192．6

210．7

211．3

210．9

211．0

229．2

229．7

229．4

229．4

264．0

263．6
263，2

263．6

E．M．

69．7

70．0
69．5

69．7

97．4

96．6

97．0

97。0

165．8

166．0
165．5
165．7
194，0

192．7

193，4

193．4

211．7
212．0

212．0
211．9

230．3
230．1

230．1

230．2
265．3
265．1
263．9
264．8
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Table　3．　Evaluations　for　Melting　Point　Standards　using　Mettler　FP　1

Sample

WHO　Melting　Point　Reference
　　　　　　　　　Substances

Preheating
temp．（。C）

Azobenzene

Vanillin

Benzi1

Acetanilide

Acetophenetidine

Benzanilide

Sulfanilamide

66．7

80．7

93．8

113．4

133．6

162．5

162．0

161．5

163，7

163．2

162．7

Experi・
ment
　No．

　　　1

　　　2

　　　3

　　　4

　　　5

　　　6

Average

　　　1

　　　2

　　　3

　　　4

　　　5

　　　6

Average

　　　1

　　　2

　　　3

　　　4

　　　5

　　　6

Average

1

2
3
4
5
6
Average

1

2
3

4
5
6
Average

1

2
3

4
5
6
7
8
9

Average

1

2
3

4
5
6

7
8
9
Average

Found
（。C）

68．0

68．2
68．1

68．0

67．9

68．04

81．4

81．7

81．3

81．5
81．6

81．3
81．46

94．5

94．8

94．5

94．6

94．6

94．8
94，63

114．1

114．4
114．3

114．2

114．3

114．2
114．25

134．3

134．3

134．3
134．3
134．6

134．5
134．38

162．8

162．9
162．9

162．9

163．0
163．0

163．0

163．2

163．1

162．97

164．4
164．5

164．4

164，3

164．4

164．3

164．4

164．5

164．4

164．4

　Labelled
　melting
　point（OG）

（）＝Melting
range　by
Literature14｝

69

（67。8川68。8）

83

（81．7卍83．0）

96

（94．8～96．0）

116

（114．4～115．7）

136

（134．7創135．9）

165

（163．5～164，7）

166

（164．7～165．9）

Melting　Point　Standards　of　the　National
　　　　Institute　of　Hygienic　Sciences

Preheating
temp．（。C）

80．7

113．4

133，6

163．2

Experi・
ment
　No，

　　　1

　　　2

　　　3

　　　4

　　　5

　　　6

Average

1

2
3

4
5
6
Average

1

2
3
4
5

Average

1

2
3
4
5
6

Average

Found
（。C）

81．5

81．8

81．6

81．5
81．1

81．6

81．51

114．4

114．4

114．4

113．9

114．3

114．3

114．28

134．5

134．2

134．3

134．6

134．4

134．4

163．7

163．8

163．8

163．7

163．8

163．7

163．75

Labelled
melti119

point（。C）

82～83

114．5～115．5

134．5～136

166～166．5
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Table　3．　continued

Sample

Salophen

Sulfapyridine

Dicyandiamide

Saccharin

Caffeine

Phenolphthlei亘

WHO　Melting　Point　Reference
　　　　　　　　Substances

Preheating
temp．（。C）

189．9

189。4

188．9

190．7

190．2

189．7

208．0

207．5

226．2

225．7

234．8

234，3

260．5

260．0

Experi・

　ment
　No．

1

2
3
4
5
6
7
8
9
Average

1

2
3

4
5
6
7
8
9
Average

1

2
3
4
5
6
7
8
9

Average

1

2
3

4
5
6
7
8
9
Average

1

2
3

4
5
6
7
8
9

Found
（。C）

Average

1

2
3
4
5
6
Average

190．8
190．5

190．8
190．5
190．6
190，4
190。4

190．4
190．4
190．53

191．0
191．1

191．1

190．6
190．9

190．8
190．8

190．8
190，8
190．87

208．5

208．5
208．3
208．2
208．0

208．2
208．2
208．3
208．2
208．26

227．8
227．9

227．7
227．5
227．6
227．7

227，6
227．9
227．7
227．7エ

235．6
235．7
235。6
235．8

235．7

235，7
235．6
235．8．

235．7
235．68

260．7

261．1

260．6

260．8
261。0
160．9

260．85

　Labelled
melting
　point（。C）

（）：Melting
range　by
Literature14》

192

（190．9～192．1）

193

（191．7～192．7）

210

（209．0～210．2）

229

（227．2～229．3）

237

（235．8～237．0）

263

（261．5～263．0）

Melting　Point　Standards　of　the　National
　　　　Institute　of　Hygienic　Sciences

Preheating
temp．（。G）

190．2

234．3

Experi－
ment
　No．

1

2
3
4
5
6
Average

1

2
3
4
5
6
Average

Found
（。C）

190．5
190．9

190，8
190．8

190．5
190，8
190．71

235．7
235．9
235．8
235．6
235。8
235．8
235．76

Labelled
melting
range（OC）

191．5～193

236～237．5
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Table　4．　Congealing　temperature　measured　by　the　Cobble　Automatic　Thermoanalyser

Azobenzene

Benzil

Acetanilide

Acetophenetidin

Benzanilide

Sulfanilamide

Saccharin

Caff6ine

WHO　Melting　Point　Reference
　　　　　Substances

Average
　（。C）

67．2

93．6

113．7

133．6

161．3

163．2

224．2

233．8

Standard
　dev．

0．17

0．12

0．54

0．28

0，15

0．30

0．10

0．71

Min．
（。C）

67．0

93．5

113．0

133。4

161．2

162．9

224．1

233．1

Max，
（OC）

67．4

93．7

114．5

134．0

161．5

163．6

224．3

234．5

n

5

3

6

4

4

4

3

4

　　Melting　Point　Standards　of　the
National　Institute　of　Hygienic　Sciences

Average
　（℃）

113．9

133．6

163．0

233．9

Standard
　dev．

0．55

0．56

0．21

0．38

Min．
（。C）

113．5

133．2

162。0

233．0

Max．
（。C）

114．5

135．0

163．8

235．5

n

4

8

12

17

Congealing　curves　of　Vanillin，　Salophen，　Sulfapyridine，　Dicyandiamide　and　Phenolphthalein　could

　not　be　found．

三法としてKo且erのHotbenchの方法もある．それ

はやや多量の試料を要する欠点はあるが，数秒間で測

定できる．）と機械的方式4～6｝，光学的方式7・8）および

熱力学的方式9・ユωなどがある．

　著者らは前報11）において融点標準品を製造した際，

毛細管中での溶け初めから溶け終わるまでの点（湿潤

点B．M．，収縮点S．　P。，崩壊点C．　P．，液化点M．　P．

および融解終点E．P。）を測定し，また，標準品の融

点測定が，どのくらいの誤差範囲内で行なえるかを検

討12｝した，

　本報では，今回製造した融点標準品について，日局

粗の方法に従い，WHO融点標準品，およびUSP融

点標準品を対照として比較を行なった．

　さらに，Mettler　FP　1の：方法と目視法によるそれ

ぞれの測定結果について，その関連性を検討した．

なお，コブル自動熱分析器（簡易型）を用いて国立衛

生試験所融点標準品およびWHO融点標準品の凝固

点測定を行なったので，その結果をあわせて報告す

る，

　実験1　口局VII法による融点測定3

　国立衛生試験所融点標準品（J），USP融点標準品

（A）各6種，およびWHO融点標準品（1）のうち

前2者に対応する6種について測定し，それらの結果

をTable　1に示す．次にWHO融点標準品13品目

中の残りの7品目について同様の測定を行ない，その

結果をTable　2に示す．

　実験2Mettle野FP　1による融点測定3

　当所の融点標準品6品目およびWHO融点標準品

13品目について，次に示す方法に従って融点測定を

行なった。すなわち，硫酸デシヶーター中で24時間

乾燥した各試料を，乳鉢ですりつぶして毛細管に移

し，長さ70cmのガラス管の内壁に沿って20回落

下させ，試料層の厚さが約4mmになるようにつめ

た．この毛細管を炉に入れ，1～2分間設定温度に保

ったのち，1分間に0・2℃の割合で温度を上昇させ，

指示された温度をもって融点とした．その結果を

Table　3に示す．

　実験3　Cobble　Automatic　T血ermoa皿alyser13）の

　　　　　簡易型による凝固点の測定3

　当所の融点標準品，およびWHO融点標準品につ

いて，本装置を用いて凝固点の測定を行なった．すな

わち，硫酸デシケーター中で24時間乾燥した各試料

を，乳鉢ですりつぶしたのち，その約10mgをとり，

等量の石英粉末と混合した。これを試料管につめ，一

度融解し，次に冷却して凝固曲線を得たが，インフェ

ン時点は，融解曲線の上部屈曲点より約0．5℃低い温

度とし，凝固点は凝固曲線において，過冷却状態から

脱することにより，発生する凝固熱の山の頂点の温度

とした．その結果をTable　4’に示す．

考察およびむすび

　11）長沢ら11）は融点の表示を収縮点（S・P．）から融

解終点（E．M．）と定めた．今回製造した融点標準品も

WHO融点標準品，およびUSP融点標準品の測定値

と比較検討した結果，原則として，収縮点から融解終

点と定め，前述のとおり表示すことにした．

　2）Mettler　FP　1では，原則として毛細管法によ

る収縮点と崩壊点，または，湿潤点と収縮点の問にあ

る点を融点として示すものであることを，融点標準品

についての実験から観察された．なお，本装置の特長

は，再現性がきわめてよいこと，指示融点の“ばらつ

き”がきわめて小さいこと（一般に最大0・3。C以内で
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ある）および1回の測定が終了して，炉の温度を下げ

るとき，温度の下降がきわめて迅速で，繰り返えしの

測定を行なうのに便利であることがあげられる．

　3）Cobble　Automatic　Thermoanalyserの簡易

型によって測定された凝固点について，国立衛生試験

所融点標準品とそれに対応するWHO融点標準品の

それぞれの平均値は，きわめてよく一致する値を示し

た．ただし，190。C以上の凝固点は両者ともTable

1，2に示した融点に比して，低い値を示した。これ

はサーミスターの温度補正の方法などに起因している

と考えられる．

1）

2）

3）

4）
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内服用プロメラインの試験法について

長沢佳熊・山子　力・高橋昭江

7セs‘11侮日♂s（ゾ1％オθr％αZBゲ。鵬θ‘α珈

Kakuma　NAGAsAwA，　Tsutomu　YAMAHA
　　　　and　Terue　TAKAHAsHI

　　The　test　methods　of　bromelain　were　described　in　detai1．　As　the　heavy　metal　test　in　J．　P．

VII　was　not　applicable　to　this　preparation　containing　rather　high　ashes（about　25％），　the　lead

test　in　J．　P．　VII　was　adopted．　The　optimum　condition　for　the　assay　of　the　activity　was　described，

after　activating　the　enzyme　with　cysteine．EDTA．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　タンパク分解酵素プロメラインは腸溶錠として，抗

炎症剤あるいは抗浮腫剤に使用されている．従来，酵

素製剤の単位表示が任意的なため，多くの混乱が生じ

てきたので，各社の試験法を比較検討し，さらに二，

三の点について改良を加え，次のような試験規格（案）

を作成したので報告する．

内服用プロメライソの試験規格（案）

　画品はパイナップルから製した酵素剤で，タンパク

分解力がある．

　本品は定量するときその1mgは500ブロメラィ

ン単位以上を含む．

　性状　　本品はわずかに特異な臭気を有する淡黄

色の粉末で，水に大部分溶け，エタノール，エーテ

ル，クロロホルムまたはアセトンにはほとんど溶けな

い．

　確認試験　　品品約10mgを，希酢酸を加えてpH

5・5とした脱脂粉乳注1）の乳液（1→5）10mZに加え

て，37。に加温するとき，この乳液は凝固する（レン

ネット反応），

　純度試験

　（1）　シアン化物　　三品5．Ogを蒸留フラスコに

入れ，酒石酸29，水50mZおよび必要ならばシリコ

ン樹脂注2）1滴を加え，蒸留装置に連結する．受器に

は水酸化ナトリウム試液2m‘および水10　mZを入

れ，冷却器の下端をこの液に浸し，氷冷し，留液25
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mZを得るまで蒸留し，水を加えて50　mZとし，この

液25mZに硫酸第一鉄試液0．5mZ，希塩化第二鉄試

液0．5m‘および希硫酸1mZを加えるとき，液は青

色を呈しない．

　（2）鉛　　本品0・89をるつぼにとり，弱く加熱

して炭化する．冷後，硝酸2醜および硫酸5滴を加

え，白煙の発生するまで加熱したのち，500～600。で

強熱し，灰化する。冷後，塩酸2mZおよび水5mZ

を加えて加温して溶かし，必要ならばろ過し，残留物

を水で洗い，洗液はろ液と合し，水工5mZを用いて

分液漏斗に移し試料液とする．別のるつぼに試料を用

いないで，試料と同じように操作して鉛標準液（Pb

O．001mg／mの8mZを加えて標準液とする．以下日本

薬局方一般試験法18鉛試験法（ジチゾン法）により

試験を行なうとき，試料液の呈する赤色は標準液の呈

する赤色より濃くない（Pb　10　ppm以下）．

乾燥減量

5時間）

強熱三分

定量法

試　液

　（1）

5．0％以下（19，減圧，五酸化リン，

25．0％以下（19）

　　　　カゼイン基質液　　ハンマースチン法による

精製カゼイン（たとえばメルク社製品）0．69を0．05

Mリン一一水素ナトリウム液80miに溶かし，　N塩

酸でpH　7，0に調節し，水を加えて全量100　mεにす

る．用時調製する．

　（2）酵素希釈液　　最終濃度として0．03Mシス

テインおよび0．006MEDTAを含む液をつくる．な

お，0．1N水酸化ナトリウムまたは0．1N塩酸でpH

4．5に調節す．用時調製する．

　（3）沈でん試薬　　最終濃度として0，11．Mトリ

クロル酢酸，0．22M酢酸ナトリウムおよび0．33　M

酢酸を含む液を製する．

　操作法

　試料の一定量を精密に量り，酵素希釈液を加えて

1mZ中に30～50プロメライン単位を含む試料液を

製する．試料液1mZを試験管にとり，37。に約5分

間保つ．別に37。に予温したカゼイン基質液5mZを

前記試料野中にすばやく加え，同時に秒時計を始動さ

せる．正確に10分間経過後，沈でん試薬5mZを加

えて反応停止させる．370で40分間放置した後，ろ紙

（東洋ろ紙No．4）でろ過し，ろ液を水を対照にして

町長10mmで波長275　mμにおける吸光度Eを測

定する．別に試料液1mZに沈でん試薬5m5を加え

た後カゼン基質液5m乙を加え37。で40分間放置し

た後，ろ紙（東洋ろ紙No．4）でろ過し，ろ液につき

同様に吸光度現を求める．また別に，チロジン標準

品注3）を精密に量り，0．1N塩酸に溶かしてその1mZ

中にチロジン50・0μgを含む液を製し，その吸光度

瓦を測定する．

　試料1mg中のプロメラインの単位数＝

　　巫。50。塾。　　　1
　　　亙、　　　　10　試料液1mZ中の試料量（mg）

　単位の定義　　前記反応条件で1分間にチロジソ

1μ9に相当する生成物を与える酵素量を1プロメラ

ィン単位とする．

　注1）食品衛生関係法規集，乳および乳製品の成分

　　　　規格等に関する省令による規格品

　注2）第H版食品添加物公定書シリコン樹脂の規格

　　　　品

　注3）国立衛生試験所（日本薬局方標準品）チロジ

　　　　ンまたはそれと同等のもの．

　次にこの試験規格（案）を作成するに当って，検討

した二，三の点について述べてみよう．

　（1）　シアン化物　　ブロメラインの製造過程中に

シアン化物を用いる場合も考えられるので，シアン化

物の試験を入れた．

　（2）鉛現在わが国で主に使われているプロメ

ラインの強熱国分はかなり高く，25％前後である．

このものの金属の分析結果はTable　1に示すとおり

である．

Table　1．　Analysis　of　the　ashes　from　bro．

　　　　melain　samples

Na

K
Ca

Mn
Sr

Mg
Zn

Cu
Fe

P

S・mpl・・＊ 撃r・mpl・2＊1飴mpl・3＊＊

　　％
2，8

8．4

9．3

4．1

0．03

0．16

0，14

＜0．004

　0．02

　0．25

　　％
1．2

8．3

11．3

3．8

0．03

0．10

0．04

＜0．004

0．02

　0．19

　％
0．98

7．4

7．9

3．1

2．7

0。007

0．21

＊oxide　ashes　analysed　by　Sankyo　Co．，　Ltd．

＊＊sulfated　ashes　analysed　by　Kowa　CoりLtd．

　上表からわかるように灰分中，特にMnの量が多

い，そこでスルフイソミジンの重金属試験法に準じて

試験を行なうと，酢酸々性にした場合かなりの不溶成

分が生じたり，また，硫化ナトリウム試液を添加した
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場合，赤かつ色を呈したりして不都合であった；そこ

で前述のように日局7一般試験法18鉛試験法を採用

した．

　（3）　定量法　　たんは：く分解酵素の定量法として

一般に用いらられいるカゼイン・275mμ吸収法を採

用した．すなわち，カゼインを基質とし一定時間酵素

で分解したのち，沈でん試薬を加え生じた沈でんをろ

紙でろ過し，そのろ液の275mμにおける吸光度を測

定した．プロメラインはいわゆるSH一プロテアーゼ

で，システィンやシアン化カリウムで活性化され重金

属で可逆的阻害される．また，この酵素溶液はpH　4～

5附近で一番安定なため，前述の組成の酵素希釈液を

用いた．

　酵素希釈液の代わりに蒸留水を用いた場合との活性

の比較をFig．1に示す．システィンで活性化すると，

　0．8

　0．7

　0．6

§o．5

§

塁。・4

　0．3

　0．2

　0，1

A

B

　　　　0．1　　　0．2　　　0．3　　　0．4　　　0．5　　　0．6　　　0．7　　　0．8

　　　　　　　Amount　of　bromelain（mglmり

Fig．1．　Activation　of　bromelain　by　Cyste三ne

　　　and　EDTA．

　　　A：　by　cysteine　and　EDTA

　　　B：　contro1　（without　cysteine　and

　　　　　EDTA）

§

碧

要

　　　　　　　　　　P∫ein¢ubatioΩtime（rnin・）

　Fig．2．　Effect　of　pH　on　stability　of　brome－

　　　　1ain　solution　at　370．

　　　　●一●：pH　4．0，　×一x：pH　5．0

　　　　0一〇二pH　6．Q，　△一ムゴpH　7．0

約2倍の活性を示すようになる．

　また酵素希釈液のpHを変化させてみると，　pH　4～

5が中性附近より安定であることがわかる（Fig．2）．

　反応温度を37。にしたのは夏は室温が30。以上に

なる場合を考えに入れた．また，沈でんの熟成を完全

にするため37。，40分の条件をとった．

　基質に用いるカゼインの種類によるばらつきの問題

も，いちおうハンマースチン法による精製カゼイン

（たとえばメルク社製品）に限定し，本実験条件を採用

するときには，現在のところそう問題にしなくてもよ

いと思う．

　終りに灰分中の金属の分析にご協力下さった三共株

式会社，興和株式会社，定安性の条件をご検討いただ

いた持田製薬株式会社に感謝する．

大麻樹脂の鑑定について

朝比奈晴世・大野昌子・高橋一徳

　　　　　大野幸雄＊

　　　　　肋％城。α古韻げσα％％αbi8、配θ8づりz

Haruyo　AsムHINA，　Masako　ONo，　K：azunori　TAKムHASHI

　　　　　　　　　and　Yuk量00NO

　　In　our　country，　cannabis　including　cannabis　leaves　is　strictly　controlled　under　the　Cannabis

Control　Law．　Recently　illicit　tra缶。　of　cannabis　is　on　the　increase　in　number　compared　with　the

abrupt　and　sharp　decrease　of　heroin　incidents．　There　were　many　seizures　of　cannabis　at　the

port　which　crews　of　foreign　ships　brought　into　our　country　for　their　own　use．　Indian　crews

were　often　found　to　smoke　their“tobacco”which　was　a　mixture　with　other　gummy　plant

＊大蔵省横浜税関
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extracts　and　was　very　similar　to　cannabis　resin　in　its　appearance．　Sometimes　the“tobacco”was

seized　erronerously　as　cannabis　by　enforcemellt　of最cers．　So　it　was　very　important亡。　d置erentiate

cannabis　resin　from　these　plant　extracts．　A　very　good　result　was　obtained　by　our　identification

method　of　cannabls　which　consists　of　botanical　test　under　the　microscope，　colour　react三〇ns　with

such　as　Dequ6nois－Levine，　or　Ghamrawy　reagent，　and　thin　layer　chromatography　using　Echtblausalz

Bas　colouring　reagent．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　最近わが国において，大麻の事犯はヘロインが減少

するのに反して増加する傾向にあり，外国人船員がお

もに自己使用の目的でわが国に持ち込むことも多い．

この場合インド人船員が愛用しているタバコは大麻樹

ll旨とその形態が非常によく類似しているため，大麻と

誤認されるおそれが多分にある．そこでわれわれは大

麻樹脂とその類似品を試験した結果両者を鑑別できた

ので報告する．実験に用いた試料は次に示すものであ

る．

試料

A

B

C

D

E

F

形 態

植物の茎，葉，葉柄と思われる部分を含む
黒かっ色のやわらかい塊片

　Fは大麻の特徴1｝である上皮および下皮の剛毛を脱

落遊離した状態で認めることができた（Fig．1）．

　A，BおよびCは大麻の特徴を認めることはできな

かったが，タバコの特徴である節毛によく類似した節

毛を認めることができた．しかしDおよびEは大麻

とタバコの特徴を認めることはできなかった．

　II呈色反応　　A～Eは19，　Fは0．19をと

り，石油エーテル20mZを加え30分間温時抽出し，

冷後ろ過する．ろ液を蒸発し七得た残留物にDequ6n－

ois・Levine反応2），　Ghamrawy反応を行なった結果

を表1に示す．なお対照として日本産大麻0．1g，タ

バコ1gを同様に処理して得たエキスを用いた．

　　　　　　　　表1．　呈色反応

Aに類似したもの

植物の茎，葉，葉柄と思われる部分を含む
茶かつ色の塊片

試　料

Aに類似したもの

Aよりやや植物の部分の多いもの

黒かつ色の塊片

実験方法および結果

　　A

　　B

　　C

　　D

　　E

　　F
日本産大麻

タ　バ　　コ

Dequ6nois・Levine

　　　rea．

黄

黄

黄

黄

黄

青

青

黄

緑

緑

緑

山

勘

緑

色

色

色

色

色

色

色

色

Ghamrawy　rea．

汚　　紫　　色

汚　　紫　　色

汚　　紫　　色

汚　　紫　　色

汚　　紫　　色

鯉　　紫　　色

相　　紫　　色

汚　　紫　　色

　1　顕微鏡試験　　A～Eは植物の葉の部分を薄切

し，Fは塊片の一部をけずりとり，粉末としたものを

試料として離水クロラール処理を行なったのち鏡検す

る．

1灘

灘
　口，「、　　　　　　「　「

鍵　　．堅
蕪麹

Fig，1．

　　難

難

III薄層クロマトグラフィーによる大麻成分の検出

　A～Fの石油エーテルエキスを少量のメタノールに

とかしたものはEchtblausalz　B　l容液3｝によるスポッ

トテストでFだけが呈色したので，薄層クロマトを

行なった結果を表2に示す．対照として日本産大麻の

表2．Rf値および色調

試　料

F

日本産大麻

Rf値および色調

0．88（赤かっ色）　0．85（赤紫色）
0．80（紅　　色）　0．68（紫　　色）
0．35（鐙　　色）

0．86（赤かっ色）　0．82（赤紫色）
0．78（紅　　色）　0．65（紫　　色）

吸着層

展開剤

発色剤

N・N一ジメチルホルムアミド含浸シリカ

ゲル0．25mm
シクロヘキナン

Echtblausalz　B
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石油エーテルエキスを用いた．

　Fおよび日本産大麻のスポットはFのRf値0。35

のスポットを除いて，ほとんど同じRf値と色調を示

している．なおこれらのRf値と色調はF．　Korteら

の報告3）と非常によく一致している．しかしこの方法

はN・N一ジメチルホルムアミド含浸シリカゲルプレー

トを常に一定の状態に保つのは非常にむずかしく，含

浸の程度によってスポヅトがテーリングを起したり，

あるいはスポットがあまり移動しなかったりして，大

麻成分を確認できないことが多くある．

　またEchtblau＄alz　B溶液によるスポットテストで

呈色しなかったA～Eは塩化白金ヨウ化カリウム溶液

で呈色したので，薄層クロマトを行なった結果を表3

に示す，

表3．Rf値

A～Eのいずれからもニコチンと同じRf値を示す

スポットを認めた．

　　A
　　B
　　C

　　D
　　E
ニ　コ　チ　ン

Rf値
1

0．42

0．42

0．43

0．42

0．43

0．42

豆

0．25

0．26

0．26

0．24

0．27

0．26

　　　　　　　　考　　　察

　大麻樹脂を鑑定する場合，呈色反応，顕微鏡試験に

薄層クロマトグラフィーを加えることにより容易に類

似品と鑑別することができた．類似品は呈色反応，顕

微鏡試験からも判断することもできるが，薄層クロマ

トグラフィーによって大麻成分が検出されずに，ニコ

チンを検出したので，より確実にタバコと判断でき・

た．

　なお薄層クロマトグラブィーによる大麻成分の確認

には，F・Korteらの方法にしたがって行ない，テト

ラヒドロカンナビノール，カンナピノール，カンナビ

ジオールがはっきり分離し，固有の色調を示すので容

易に確認できた．しかし，N・N一ジメチルホルムアミ

ドを含浸したシリカゲルプレートを一定の状態に保つ

のが非常にむずかしく，再現性に難点があるので，こ

れにかわる再現性のよい方法について検討中である．

1）

2）

吸着層　シリカゲルGO．25mm
展開剤　1　クロロホルム：アセトン：メタノー

　　　　　ノレ＝5：4：1

　　　　皿　ベンゼン：メタノール＝9：1

3）

　　　　　　文　　　献

朝比奈晴世，高橋一徳：　衛生試報，84，54
（1966）．

William　P．　Butler：」．∠4．0．ゑ．α，45，597

（1962）．

F．Korte　und　H．　Sieper：」．0んゲωηα診og．，13，

90　（1964）．

ポーラログラフによる血液バッグ用PVCフィルム中の

　　　　　　　　　　カドミウムの定量

佐　藤 寿・島　峯　望　彦

PoZα㌍oσ㌍αρん勿Dθホθ四πづ％α痂％oノσαd伽伽9η伽．P　7σ1％Z暢プb僧別ood　Bα9

　　　　　　　Hisashi　SATo　and　Mochihiko　SRIMA駈INE

　　Poly　vinyl　chloride　Film　used　for　Blood　Bag　should　not　contain　any　harmful　or　unfavourable

components，　for　example，　trace　of　lead　or　cadmium　metals　as　a　part　of　plastic　stabilizer．

　　In　this　brief　paper，　polarographic　detection　of　cadmium　in　the　domestic　PVC　Films　has　been

investigated．

　　As　the　result，　small　amount　of　cadmium　metals　were　foulld　in　a　few　samples　subjected　to

this　inspection．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　カドミウムは比較的毒性が強いとされているが，塩

化ビニルの安定剤としてスズ，亜鉛，鉛と同様に非常

に賞用されている金属である．しかしながらわれわれ

が扱かう血液バッグ用塩化ビニルについてはかなりき
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びしい基準1｝があり，鉛は特に規制され，その他は重

金属強熱残分などの項でチェックされている．カド

ミウムについても安定剤として，一般にもちいられる

ぐらいの量を使用すれば前項で，チェックされるであ

ろうし，また赤血球生存試験でもチェックされる．さ

らには血液セット入り血液保存液基準2）により，毒性

試験，安全試験をもされる．しかし，微量成分につい

てはまだまだ疑問点がいくつかある，すなわち鉛だけ

は試料エ69中8μ9以下という規制があるが，他の

ものはない．そこでカドミウムについても具体的な規

制をもうけてもよいのではないかと考え，以下その試

験方法についてポーラログラフをもちいて検討してみ

た，幸いにも入手した塩化ビニルフィルムの中に若干

カドミウムを検出するものがあったので，あわせて試

験を行なった．

　実験装置

　Yanagimoto　pen．recording　AC－DC　Polarograph

Type　PA－101，　Synchroanalyzer使用，水銀滴下電

極はん＝70cm，　open　circuitにて，伽2／3渉1／6＝1．658，

電極間距離1cm，電解液の内部抵抗は500Ω以下．

　実験材料

　塩化ビニルフィルム：5種類

　硝酸カドミウム［Cd（NO3）2・4H201

実験方法および結果

　試料液の調製に際し，次の五通りのものについて行

なった．

　（1）　鉛試験Dのポーラログラフ法の項に準じる，

フィルム16．Ogを徐々に加熱（弱火）灰化したのち，

硝酸2mZを加えて水浴上で蒸発乾固し，温1N塩酸

約5mZを加えてろ過したろ液5鵡に，新たに製し

たゼラチン溶液（ゼラチン19を水に溶かして100認

としたもの）1滴を加え，振り混ぜて試料液とする

・…
似ｿ液（1）．

　（2）　注射用蒸留水による溶出物試験1｝の項と同様

にして得た溶液160m‘（フィルム169に対応する）

を水浴上蒸発させ，温1N塩酸約5mZを加えて以
下（1）と同様に処理して試料液とする・…試料液（2）。

　（3）　注射用蒸留水による溶出物試験の項と同様に

して得た溶液5認に2N塩酸1mZを加え，さら
に新たに製したゼラチン溶液1滴を加え．，振り混ぜて

試料液とする…・試料液（3）．

　（4）　（2）の溶出物試験において用いるオ」トクレ

ープで121．5。，20分間のかわりに室温にて4日間浸

漬して得た溶液160mZを水浴上蒸発乾固させ，以下

（2）と同様に処理して試料液とする…・試料液（4）．

表1．　ポーラログラフによるPVCフィルム中のカドミウムの定量

’試 料

標　　　準　　　液

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

塩化ビニルフィルム

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

A
B
C
D
E
〃

F
〃

G
〃

H
〃

1

〃

〃

〃

〃

試料液の調
製方法の別

（6）

〃

〃

〃

（1）

（3）

（1）』

（3）

（1）

（3）

（1）

（3）

（1）

（2）

（3）

（4）

（5）

標準液中のカ
　ドミウムの量：

μg／1NHCI－5　mε

　10
　20
　40
1，000

測定条件

感　　度

μA／mm

0．004

0．01

　〃

0．2

0．002

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

0，2

　＊

0．004

0．01

0．002

制　　動

　μF

　25
　100

　　〃

1，000

　25
　　〃

　　〃

　　〃

　〃

　〃

　〃

　〃
1，000

　　＊

　25
　100

　25

半波電位

　一V
0．65

0，68

〃

0．67

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

0．68

　＊

0．68

0．63

波　　高

mm
25．4

20．0

40．5

52．0

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

43．5

　＊

19．0

24．0

＊妨害物質のため測定不可能
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　（5）　（4）の室温にて4日間浸漬して得た溶液5mi

に2N塩酸1mZを加え，以下（3）と同様に処理し

て試料液とする…・試料液（5）．

　（6）標準液については試料液中のカドミウム量に

応じて適当量のものを調製した．たとえばカドミウム

10μ9を1N塩酸51nZ中に含むものなど．

　以上に記した方法により得た試料液および標準液に

ついてポーラログラフ法の常法に従ってポーラログラ

ムを得た．その結果を表1に示す．

考 察

　カドミウムについてのポーラログラフによる分析は

一般に電解質として塩化カリウムを用いる3）のが普通

であるが，この場合基準に鉛試験の項があり，その試

料液を利用するために，1N塩酸をもちいた．その結

果は表1から標準液についてはほとんど濃度は波高に

比例するので十分定量法としてもちいることができる

と思う．ただここでむずかしいことは試料液の調製で

ある．主力の安定剤として普通もちいる量は1％前

後4）であって，この程度のカドミウム化合物をもちい

れば灰化法では相当量を検出することになるであろう

から，単に室温で浸漬した溶液についてポーラログラ

フを行なえばよいかも知れない．しかしメーカー側は

安定剤に何を使ったか，．内容を発表したがらないこと

が多い．特に外国製品については，内容を知ることは

難しい．日本製品でさえ，数種の安定剤を入れている

うち，一種か二種別数える程度で，肝心のものは発表

しないことが多い．そういうことからカドミウム化合

物を若干入れることにより非常によい製品が得られる

というような場合に入ってくることが考えられる．そ

の使用量にもよるが表1にしめした塩化ビニルフィル

ム1などは灰化法による〔試料液（1）〕とカドミウム

は0．001／52×43．5x1／16x100＝0．05（％）を含むこ

とになる．

　またオートクレーブにより121．5。，20分間の溶出

試験を行なった溶液については試料液（2）が還元性物

質などの妨害物質が多量に含まれたため，測定が不可

能であった．これを測定するには蒸発乾固したのちに

一度灰化を行なわないといけないようである．

　試料液（3）は標準液から計算して，溶液5mZ中に

10／25．4x19．0×5／6＝6．2（μg）を含んでいた．

試料液（4）は溶液5mZ中に40／40．5×24．0×5／160

＝0．7（μg）を含んでいた．

　その他の塩化ビニルフィルムE，F，　G，　Hについて

はカドミウムを検出しなかった．なお試料を灰化する

操作においてあまり強い火では金属が蒸散する恐れも

あるので，灰化温度を規定することが望ましい．

　本究研に際して種々御高配いただいた療品部長藤井

正道博士に深謝致します．

1）

2）

3）

4）

文 献

厚生省告示第448号（昭和40年9月28日）．

厚生省告示第450号（昭和40年9月28日）．

P．Zuman：　CbZZθo痂％，15，1107（1950）．

阿部嘉長：PVC用プラ．スチック用安定剤p．

194（1966），目刊工業新聞社．

歯磨剤の物理的試験について

佐藤　寿・島四望彦・藤井正道

S施伽80％P吻s唇α脇戸α鵬伽α翻。％（ゾPθ晦ル伽s

Hisashi　SATo，　Mochihiko　SHIMA雌NE　and　Masamichi　FuJエ1

　　The　physical　behaviors，　such　as　color，　apparent　maximum　particle　size，　hydrQgen　ion　cocen．

tration（pH），　electro・conductivity，　weight　on　dryness．（％），　half－value　period　of　dentifrices　sedimen．

tation　in　aqueous　suspension（ホん）（Table　1．，　Fig．1）of　27　dentifrices（19　Tooth　Pastes，7Tooth

Powders，1Pellet）have　been　investigated．

　　Following　results　were　obtained　in　color，　particle　size，　pH，　conductivity，　weight　on　dryness，

and砺of　these　detifrices；white，　green，　blue，　pink　and　so　forth，10～40阻icrons，7～10，3～10×

102μび／cm，50％（Pastes）and　80％（Powders），5～100　minutes　respectively．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　今度著者らは，厚生省医務局歯科衛生課および薬務

局薬事課より“歯口清掃指導法の手びき”作制の一端

を依頼され，ついで市販各種歯磨剤の提供を受けた．

　歯磨剤（Dentifrices）は，練り（Tooth　pastes，
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Dental　creams），半練り（潤性粉末，　Tooth　powders）

歯磨，洗口剤（Mouth　washes），水歯磨（Liquid　denti－

frices）などを指す．なお歯磨は，歯ブラシと併用し

て，歯牙の清掃，歯肉の強化，口腔内雑菌の抑制，口

中の脱臭などの効果を高めるものと考えられている．

　一般に歯磨剤の成分は，1．研磨剤（Polishing

agents，　Abrasives），2．賦形剤および結合剤（Ex・

cipients　and　Binders），3．発泡剤（Foaming　agents），

4．甘味剤（Sweeteners），5．香料（Flavors），6．保

湿剤（Lubricants，　Humectants），7・界面活性剤

（Wetting　agents），8．特殊成分，薬効剤（SpeciaI

ingredients，　Therapeutic　agents）などに大別され

るD．

　著者らの目的は歯磨剤の所要条件ならびにそれらの

選択基準の基礎資料をつくることであるから，提供さ

れた市販各種歯磨剤の主として物理的試験を行なつ，

た．以下それらの概要をのべる．

をオ＝0とし，以後時間と比重計の目盛りを記録し
た．

　なお測定中，比重計の肩の部分にたまる微粒子は比

重計を回転して除き，シリンダ全体を比重計の使用温

度15。に保った．

試験結果および考察

前記の方法によって行なった試験結果をFig．1お

よびTable　1にしめす．

　ユ．（鳳5

　1．040

　　■　1．035

幌1．030

慧、価

芭1伽

’暑　　　　　　　似＼
り　1．015

お

　1．010

　1ρ05、←→→＿＋　＋

　　　　　　㍉ミ捨一鵠辻1ゴゴ

一一・一・紅鱒£」
1．000
　0　　　　1　　　　2

十　　＋　　†　　十　　十　　十　　†　　＋　　←

3　　　4　　　　5　　　　6　　　7

Time－Hours

試験方法

　1。色調，2．見掛け最大粒子径，3・pH，4・電導

度：各種歯磨剤について，半練り歯磨は1g，練り歯

磨は29（それぞれの約1回使用量）に水20認の割

合で混合した懸垂液について，色調はカラーデンシト

メータの値を参考とし，肉眼的に判断した．見掛け最

大粒子径は顕微鏡にミクロメータを装着し120倍で測

定した．pHおよび電導度は，上記懸一面について，

pHは東海電子工業KK製ガラス電極pHメータ
（Model－ST）を用い，また電導度については東亜電波

工業KK講師字式電導度計（CM－1　DB型）を用いそ

れぞれ測定した．

　5．固形分＝各種歯磨剤について，いずれも約19

を105。で4時間乾燥したのち，デシケ一匹中に放冷

し秤量，前後の重量差より算出した，

　6，実測量：表示内容量に対比させるため，実際の

内容量を求めた．

　7．懸垂液における歯磨剤（5％WIV）の沈降率：比

重計を用いて水中に懸垂している微粒子の沈降状態を

解析する方法については，著者らの既報告21がある．

ここではその方法を用いた．

　高さ約30cm，内径約4cmの250　m‘用メスシリ

ンダに，5％（WIV＞の歯磨剤（固形分として，既知水

を計算上除外しておく）を含む懸垂液（溶媒は水）約

300m‘をよくかきまぜながら，あふれるまで注入し，

ただちに比重計（全長は約16cm，堅塁の長さは約

7．5cm，球部の容積は約11　mZの比重1・000～1・060

のもの）を挿入し，静止し次第目盛りを読み，この時

Fig．1．　Sedimentocurves　of　various　denti－

　　　frices（5％WIV）in　aqueous　susPension．

　　　一▽一：XV，一×一l　XVIII，一ロー：XII，

　　　一◇一：V，一△一：XVI，一十一：XI．

　1．種別：市販各種歯膠剤の種別はつぎのとおりで

あった．練りは19，半練りは7，錠剤は1（洗口剤

用），これより市販においては練り歯磨がもっとも多

く使用されていることがわかった．

　2．色調：最近はカラーの時代といわれるだけあっ

て，着色製品が多くなったが，やはり白色が一番多か

った．白色系は15，緑色系は4，青色系は3，桃色

系は2，藤色系は1，肉色系は1，榿色系は1（洗口

剤用）．

　3・見掛け最大粒子径：基材の如何，一般用，子供

用，タバコ用（愛煙家用），練り，半練りなど，それ

ぞれの使用目的により多小の相違はあると思われる

が，本試験結果では明確でなかった．それは恐らく粒

子が一つ一つ完全に分けられた状態で測定出来難いこ

とによると考えられる・見掛け最大粒子径は10～14μ

の製品の数が7，15～19μは1，20～29μは10，30～

39μ　セま　3，　40μ　をま　5．

　4．pH：基材に何を使用するかによって異なり，ま

た特殊成分，薬効剤の添加の有無によっても影響され

る．洗口剤用の錠剤のみはフッ化第一ろズ，有機酸を

含有しているためpHは4．4であるが，他の製品は

ほぼ中性あるいはアルカリ性であった．pH　6～7は

1，pH約8は10，　pH約9は10，　pH約10は
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Table　1．　Physical　examination　results　of　various　dentifrices　on　the　market

品名

番号

I

II

III

IV

V
VI

VII

VIII

IX

X
XI

XII

XIII

XIV

XV
XVI
XVII

XVIII

XIX

XX
XXI
XXII

XXIII

XXIV
XXV
XXVI
XXVII

種 別

国産品・半練り歯磨

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

●　　　〃

・練　り

・半練り

・練

●

●

〃

〃

〃

〃

〃

・半切り

・練　り

■

●

■

●

●

，

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

・半練り

●　　　〃

・練　り

・錠

西独製・

国産品・

　〃

　〃

　〃

　〃
り　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

（子供用）

（タバコ用）

（タバコ用）

（タバコ用）

（　〃　）

剤（洗口剤用）

・練り歯磨
●　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃

色調

淡緑色

白　〃

緑　〃

白　〃

青　〃

白　〃

〃　　　〃

〃　　　〃

桃　〃

白　〃

〃　　　　〃

〃　　　　〃

淡青〃

白

青

白

桃

郷

信

〃

〃

〃

〃

〃

〃

淡緑〃

肉

自

榿

白

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

見掛
け最
大粒
子径

（μ）

10

〃

〃

30

20

40

〃

20

〃

〃

30

40

1G

15

20

〃

10

40

10

20

〃

10

40

30

20

〃

pH

9．8

10．2

9．9

　〃

　〃

6．9

8．0

　〃

10．0

8．4

8．7

8．4

10．1

9．9

9．4

8．1

8．2

8．0

8．2

9．9

10．0

10．3

4．4

8．3

9．9

9．4

9．6

電導度

（μび／cm）

2．60×102

4．35

4．54

3．77

3．59

5。56

7．87

5．86

4．69

5．95

3．59

4．65

4．55

3．05

4．25

6．88

6．36

7．88

7．15

2．95

2。96

1．58

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

5．35×103

5．16x102

2．73　〃

7．43　〃

7．05　〃

固形分

（％）

実測量（蓼豊）

（9）

78．1

79．1

45．2

77．9

75。1

50．1

62．1

49．5

43．2

58．1

88．6

44．3

47．2

61．5

46．2

51．6

47．3

45．7

46．0

84．0

　〃

40．5

50．7

38．9

186．5　　　180

161．5　　　165

95．5　　95

149．5　　　150

155，0　　　〃

90．5　　90

92．0　　　〃

91．5　　　〃

26．0　　　25

94．0　　95

79．5　　80

90．0　　90

90．5　　　〃

119．5　　　120

101．0　　100

138．5　　　140

91．5　　90

89．0　　　〃

81．5　　80

156．5　　　155

164．5　　165

169．0　　　　170

懸垂液における歯磨
剤（5％WIV）の沈降率

半減期
　砺＊

（分）

比　　重

90

77，5

90

105

80

44

45

19

91

55

　5

30

75

70

96

12．5

32．5

56

42．5

12．5

13

73

0（分）360（分）

1．030　～1．0105

1．032　～1．007

1．0365～1．021

1．032　～1．0074

1．034～1．008

1．031　～1．018

1．028～1。012

1．034～1．0122

1．030　～1．0172

1，030　～1．00S4

1．031　～1．0025

1．040　～1．013

1．038　～1．019

1．0365～1．0144

1．038　～1．020

1．0305～1．006

1．036．～1．0136

1．036　～1。0155

1。0375～1．0128

1．035　～1．0018

1．035　～1．0038

1．036　～1．019

＊沈降率50％のときの比重，翻に相当する時間，砺（分）

　　　・・一S・一（攣60）

　　　　　So…ホ＝0（分）における比重

　　　　S360＿渉＝360（分）　　”

　5・電導度：基材，無機性添加物による影響がもつ．

とも大である．蒸留水の電導度（μび／cm）は1．400　x

1，25PPm食塩：は5．555×10，250　PPm食塩は5．180

×102，2500PPm食塩は4．610x103であるから，市販

各種歯磨剤は大体食塩の250ppm水溶液の電導度に

近い，洗口剤用の錠剤のみは食塩2500ppm水溶液の

それにほぼ等しかった．電導度1×102μu／cmは1，

2×102　をま4，　3×102　をよ　4，　4×102　をま6，　5×102　をよ

4，6x102は5，5×103は1（洗口剤用）．

　6・固形分：水分および揮発性成分を加熱によって

とり除いたものであり，大体100％から固形分を引い

た残分は水分の含有量と考えてよいと思う．練り歯磨

において，固形旧約30％のものは1，約40％は

10，約50％は4，約60％は2であり，半練り歯磨

は約70％が4，約80％が3であった．つまり練り

歯磨の水分は50％前後，半練り歯磨の水分は20％

前後である．

　7・実測量：表示量通りかどうかを試験した結果は

Table　1にしめしたとおり，約59多いもの2，約

19多いもの10，ほぼ表示面通りが1であり，つぎ

に問題の約．3g少ないもの1，約19少ない8であ

り，表示量より少ない製品が約3／7に達した，
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8．懸垂液における歯磨剤（5％W／V）の沈降率：

　Fig．1．にしめした通り，比重計の読みと時間とを

プロットして出来た減衰曲線は，対数曲線であり，一

応6時間後の比重をもって沈降率100％とし，最初の

比重を沈降率0％とした。半減期（砺，Half・value

period，　Half・1ife）のもとめかたは，沈降率50％の

ときの時間を曲線上より求めて半減期（分）とした．

　各種歯磨剤の半減期はつぎのとおりである．約5分

は1〔半練り（タバコ用）〕，約10分は4〔練り2，

半練り2（タバコ用2）〕，約20分は0，約30分は

2　〔練り2　（タバコ用1）〕，約40分は3〔練り〕，

約50分は2〔練り〕，約60分は0，約70分は4

〔練り3，半練り1〕，約80分は1〔半練り〕，約90

分は4〔練り3（子供用1），半練り1〕，約100分は

1〔半練り〕．以上のべたとおり，一般に半減期の長

いものは短いものよりも粒度分布上，細い粒子を多く

含むものと見なせば，練りも半練りも粒子の分布状態

は余り変らないと考えられる．ただ子供用は半減期が

相当長く，その使用目的からみても，細い粒子が多い

ものと思われる．またタバコ用は一般用に較べて半減

期が短く，その目的や・ら考えても，荒い粒子が多いも

のである．しかしながら，歯磨剤粒子を水中に懸垂さ

せている界面活性剤の種類，分量をも考慮にいれると，

半減期による粒度分布状態の解析は単純でなく，本試

験による半減期の長短は大約歯磨剤の粒度分布上にお

ける粒子の大小をしめすものと考えられた．

総 括

　1．市販各種歯磨剤27〔練り19，半練り7，錠剤

1（洗口剤用）〕について，主としてそれらの物理的試

験を行なった．

　色調については，白色の製品が最も多く，つぎは

緑，青，桃，藤，肉，澄色の順であった．

　2．見掛け最大粒子径については，粒子が重なり合

っているため，余り明確な結果はえられなかったが，

大体歯磨剤の粒子は10～40μ程度のものと推定され

た．

　3，pHについては，洗口剤を除く以外は，ほとん

どアルカリ性であることがわかった，また歯磨剤（洗

口剤を除く）の電導度は大体食塩の250ppm水溶液

に匹敵する値をしめした．

　4．固形分については，この値を100％より引いた

ものを，水分と考えるとき，練り歯磨の水分は50％

前後，半練り歯磨の水分は20％前後であることがわ

かった，また実測量については，量目不足の製品が

約3／7に達した．

　5．懸垂液における歯磨剤（5％W／V）の沈降率に

ついては，界面活性剤をも考慮に入れて，一般に半減

期の長いものは短いものよりも大約粒度分布上，細い

粒子を多く含むものと考え，各種歯磨剤の半減期を測

定した結果，練り，半練りは粒子上大差なく，子供用

とタバコ用のみ，前者は細く，後者は荒い粒子を多く

含むものと認められた．

　本試験に際して，試料，参考文献その他，大変お骨

折りいただいた，厚生省医務局歯科衛生課の笹本正次

郎課長および課員の各位，薬務局薬事課の竹内勝およ

び汐見信両課長補佐ならびにライオン歯磨KK研究

所の下河原一恵および岩崎浩一郎両主任研究員の各位

に深謝致します．
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　　The丘lament　diameter，　size，　shape，　crushing　strength　of　bristle　and　bending　denection　of

handle　of　tooth　brush　were　inspected．
　　Based　on　the　results　of　this　test　some　comments　for　stipulating　the　general　requirement　and
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detailed　requirement　for　toofh　brush　were　proposed　by　the　authors　to　the　Ministry　of　Health

and　Welfare，　in　order　to　keep　the　good　quality　for　mouth　cleaning．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　歯科疾患の予防として歯口清掃は具体的な手段とし

て2つに分けられ，1つは流唾，食物等による舌頬の

運動のために自然清掃されるものや，歯ブラシ等の使

用により人為的な手段によるものがあり，他の1つは

歯科医師，衛生士等による手術的な方向によるもので

ある1）．

　本研究は厚生省医務局歯科衛生課による『歯口清掃

指導法手びき』編纂のため，歯口清掃に最：も適当な歯

ブラシの所要条件ならびに選択基準を決定する基礎的

資料を作成するため，同課より提出された市販歯ブラ

シ98種につき，物理的並びに化学的性質について測

定を行なった結果を報告する．

実験方法

　1）材料：市販歯ブラシ36社：，98種（外国製品

15種）を使用して実験を行なった．

　2）　重量および寸法測定：歯ブラシの重量は上皿

天秤（感度0．19）で測定し，ノギス（1／20mm）で刷

毛の最大および最小長さ，植込部の長辺，短辺を測定

した。

　3）　刷毛の径測定：米局2）に規定されたダイアル

ゲージ（最小目盛0．001mm）測定圧210　g測定子の

径12．7mmを使用して刷毛の直径を測定し，5個日

平均値をとった．

　4）刷毛の圧縮強さ：刷毛面を錫箔でおおい長方

形のトレーに入れた標準稠度の歯科用石こうで印象を

とり，凝結後石こうをトレーよりはずし，印象面の反

対面を把柄の面と並行となるように削成する．次にこ

の石こう型をショッパー型試験機の測定板上におぎ，

その上より歯ブラシを刷毛面を下にして10mm／min

の速度で荷重を加え，刷毛の降伏した時の荷重を測定

し，次式により，見掛けの圧縮強さを算出した．

　　見掛けの圧縮強さ（kg／Cln2）＝

　　　　　　　　刷毛の降伏時荷重：（kg）

　　　　　　　　植込の長辺×短辺（cm2）

また使用の際を考慮して，乾燥状態および37。温水中

に1分，2分，3分間全漬後の見掛けの圧縮強さを測

定した。

　5）　把柄の変形：試作した把柄変形試験機で子供

用歯ブラシを除き刷毛の先端より75mmの個所を固

定し，刷毛の植込のほぼ中央部に0，2，0。5，1，2kg

と順次荷重をかけ，加重後30秒経過した際の柄のた

わみ量をカセトメーターでmln単位で測定した．

実験結果

（1）刷毛の材質　　歯ブラシの刷毛の材質は表1

表1．刷毛の材質

材　　　質

個　　　数

天　　然　　毛

狸　毛＊

5

豚　毛

15

合 成 毛

ナイロン

77

サラン

1

ポリプロ．ヒ。レン

1

ポリエチレン

1

ポリウレタン

1

のようで，合成繊維製が全体の80％をしめ，狸毛＊，

豚骨等の天然毛は少ないことが認められた．

　（2）把柄の材質　　表2のようで，ポリスチレン・

硝酸繊維素樹脂が半分を占め，白色不透明の骨製およ

びメラミソユリャ等熱硬化性樹脂がこれにつぎ，旅館

表2．把柄の材質

ポリスチレン製
　　　　　　　．ポリエチあるいは硝酸繊
　　　　　　　　レン製
維素樹脂製

用のポリエチレン製は僅かであった．

（3）歯ブラシの重量　測定した結果は8．7

30

度20
数

材　質

個　数

骨製あるい
は熱硬化性
樹脂製

31 56

10

12
！

＊狸毛と表示しているが，必ずしも材質は一致して

　いない。

血羅
灘

4　　　6・

図1．

　8　　　10　　12　　　14

　　　重量⑨

歯ブラシの重量
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（±4．4）9でその分布は図1に示す．

　旅館用歯ブラシは4g以下で，骨または熱硬化性樹

脂製柄の歯ブラシは129以上のものが多く認められ

た．

　（4）刷毛の長さおよび径　　長さを測定した結果

は10．4（±1．3）mmで，その分布は図2に示す．

30

度20

数

10

30

炭20
数

8　　　9

10．

図2．

9

　789101112　　　　長さ　（mm）

図5．刷毛ρ植込の短辺の長さ

ユ〔》　　ユ1　　ユ2　　ユ3

長さ（mm）

刷毛の長さ

　旅館用歯ブラシは10mm以下で短く，ローリング

型は工2。5mm以上のものが多く認められた．

　径を測定した結果は0．216（±〇三〇51）mmで，その

分布は図3に示す．

20

度

数ユ0

　植込の長辺は旅館用お．よびタフト型が長く，また天

然毛製のものは長く，ローリング型は短かかった．短

辺は義歯床用ブラシを除き10～8nimで比較的ばら

つきが少なかった．

　市販歯刷子98種の重量，刷毛の長さ，直径植込

の長辺および短辺の平均値および標準偏差を表3に示

す．

表3．歯ブラシの重量と刷毛の寸法（98種平均）

0．15　　　　　　　　　0．20　　　　　　　　　0．25　　　　　　　　　0，30’1

酋ブラシの重量　　（g）

刷毛の長さ（mm）
刷毛の直径（mm）
植込の長辺（mm）
植込の短辺（mm）

平均値

8．7

10．4

0．2ユ6

38．9

8．5

標準偏差

±4．4

±1．3

±0．051

±6．7

±1．3

　　直径（mm）

図3．　刷毛の直径

　天然毛は0．15mm以下が多く，合成毛は1．751nm

以上の太さのものが認められた．

　（5）刷毛の植込の長辺および短辺　　測定した結

果は長辺は38．9（±6．7）mmで短辺は8．5（±1．3）

mmでその分布は図4，5に示す．

40

30

度

数20

10

　　20　　　　25　　　　30　　　　35　　　　40　　　　45

　　　　長さ（即m）

図4，刷毛の植込の長辺の長さ

　（6）刷毛の形態　　歯ブラシの刷毛の形態を分類

したところ，表3のようで，ストレート型が最：も多く

ついでタフト型，ウエスト型の順であった．

理皿理皿，弊害血皿血
ストレート型

　9（2）　　　39（4）

　　　　　　　図6，

　　　　タフト型　　ウェスト型1

14　　　 30（3）　　　9（6）

　　　（）内は外国品の数

刷毛の形態

　（7）　刷毛の先端の拡大写真　　刷毛の各材料別の

顕微鏡写真を図7A～Fに示す．

　天然毛は各々径が異なり，かつ先端もやや丸味を帯

びるに反し，合成毛は太昏が一定で切断時のばりが認

められることが多い．

　ナイロン製ローリン型および電動歯ブラシの刷毛の

使用前および岡本ら3）に準じて3ヵ月使用した際の先

端の拡大写真を図8に示す．

　両一三使用前に比べ使用後は刷毛に細かい傷が認め

られ，かつ先端の角がとれ，丸味を帯びることが観察

された．
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ド 奪

A　狸　毛

欧

夢

攣

事

B　豚　毛

『

翻

7

呼

σ

η肖

C　ナイロン Dポリプロピレン

7
・、、

・塗

イこ

「

E　ポリエチレン F　ポリウレタン

1…N

図7．　各種刷毛の先端の顕微鏡写真

　（8）　刷毛の見掛の圧縮強さ　　刷毛の材料別に圧

縮強さを測定した結果は表4に示す．

　一般に軟が圧縮強さが最も低く，普通，硬，最硬の

順に高い傾向を示したが，各メーカーにより表示は必

ずしも一致しないことが認められた．

　（9）　把柄の変形　　歯ブラシの重量と荷重を変え

た時の柄の変形を測定した結果を図10に示す，

　旅館用では0．5kgで3．5mm以上たわみが認めら

れ，骨製および熱硬化性樹脂は最も少なく，スチレン

樹脂製はその中間であることが認められた，
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電動歯ブラシ　　　　　　　　　　　　ローリングナイロン歯ブラシ

　　　図8．　ナイロン製刷毛の使用前後の拡大写真

表4．刷毛の材料別の見掛けの圧縮強さ（kg／cm2）

刷毛の材質

i轍状態

37。温
水中に

1分浸漬
2分　　〃

3分　〃

狸毛

0．65

0。43

0．36

0，31

豚毛

0．80

0．55

0．48

0．44

ナイロン

0，86

0。59

0．53

0．48

サラン

0．67

0．54

0．41

0．38

ポリプロ
ヒ。レン

0．94

0．75

0．72

0．72

ポリエ

チレン

1。24

1．00

0．89

0．78

ポリウ
レタン

2．15
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1．02
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　　　　Weし　　　　　Wet　　　　　Wet　　　　　Wet
　　Dry　1分2分3分Dry　1分2分3分Dry　1分2分3分Dry　1分2分3分

図9．歯ブラシの表示の硬さと刷毛の見掛けの

　　　圧縮強さ

考 察

歯ブラシの刷毛の材質は狸毛，豚毛等の天然毛とナ

イロン，サラン，プロピレン，ウレタン，ポリエチレ

ン等の合成毛と種々あり，各々使用者の年令，健康状

態，し好に応じて最軟の狸毛より最硬のウレタンが使

用されている．さらに刷毛の直径と長さ，植込の密集

程度により歯ブラシの硬さは異なり，これらを適切に

表現する方法は種々考案されているが4～8》，本研究で

は刷毛面に適合した石こう型を使用して，刷毛を切断

せずに刷毛面の形態を生かして測定するのが適当と考

え，圧縮応力による刷毛の坐屈降伏の限界点を以って

かたさを比較したが，回転法では圧縮方向でなく，む

しろ折り曲げ方向の抵抗の大小を比較することが適当

と考え，今後研究を進める予定である．37。の温水中

に浸漬した際には天然毛，合成毛ともに浸漬時間とと

もに急激に低下した，これは刷毛の吸：水による強度の
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図10，歯ブラシの荷重と把柄のタワミ量

低下5・8｝が原因と思われ，使用後は速やかに水分を除

き乾燥し清潔な個所で保管することが望ましい．

　把柄の材質は最近では獣骨製は少なく，不透明なユ

リヤ，メラミン等の熱硬化樹脂および透明で色調鮮か

なスチレン，繊維素系，ポリエチレン樹脂が使用され

ている．図10のように旅館用の歯ブラシはポリエチ

レン製把柄で，僅かな外力で変形が多く，さらに刷毛

の長さは短かく，植込部の長辺が長いために口内の歯

間部の刷掃には不適当と考えられる．

　以上の結果より歯口清掃を適切に行なうための歯ブ

ラシの所要条件および選択基準は次のように考えられ

る．

　歯ブラシの所要条件

　（1）　口腔内で手がるに効果的に使用しうるもの

で，複雑な操作を必要としないもの．

　（2）刷毛面は歯のろ出面とくに隣接歯間部にも到

達して清掃しうるもの．

　（3）各毛束の間隔が十分置いていて，容易に清潔

になしうるもの，また毛束と把柄は密着していて，汚

物などの入らないようになっていること．

　（4）把柄や刷毛の質は丈夫で，変形や変質しにく

いものであり，また植込が強固で使用時に破折や脱落

しないものであること．

　（5）有害物を溶出したり，歯質や軟組織を損傷し

ないこと。

　（6）特別な効果を標樗するものは，その理由が明

示されていることが望ましい．

　歯ブラシの選択基準

　（1）個人の口腔の発育に応じて適当な形や大きさ

のものであること．

　（2）刷毛は乾燥し易いものであって，適当な強度

や弾性を持ち，先端がするどくなく，毛束の間隔が適

当なものであること．

　（3）刷毛の長さは小児用を除き，一般に10mm

以上であって，植込の短辺は10mm以下，長辺は

30mm以下であることが望ましい．

　（4）把柄は変形変質せず，保水性のないものであ

って，握り易く使いやすいものであること．

　（5）外観は近代的センスにマッチして美しい魅力

的であるもの．

　（6）包装は十分清潔な状態に保たれているもので

あること．

総 括

　歯科疾患の予防として行なう歯口清掃を適切に行な

うための歯ブラシの望ましい性質をきめる基礎的資料

をうるために，厚生省医務局歯科衛生課および歯科疾

患予防対策研究会と協同して，市販歯ブラシ98種に

つき，刷毛の材質，長さ，形態，先端の顕微鏡写真，

見掛けの圧縮強さ，把柄の材質およびたわみについて

測定を行ない，歯ブラシの所要条件，選択基準を定め

た．
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　本研究に当り終始御協力を賜わった医務局笹本歯科

衛生課長ならびに歯科疾患予防対策研究会榊凍委員長

を始め諸先生に厚く感謝する次第である．

文 献

ユ）　文部省：学校病の予防と手引きp．ユ20（1966）

　　教育図書出版．

2）　U．S．　P．　XVII：　Absorbable　Surgical　Suture

　　P．689．

3）　岡本二選，榊原悠紀太郎，萩こてふ，山田美穂，

　　岡本縷二：　口腔衛生学会誌，9，1（1959）．

4）

5）

6）

7）

8）

F．V．　B．　McFurlane：Bγ猛．エ）θ％ヵ．，広，79，

179　（1945）．

H．B．　McCauley：広∠4』．∠L，33，283（1946）．

M，K：．　Hine：∴∠1．1）．∠4．，46，536（1953）．

JIS　P　8126（1963）板紙の圧縮強さ試験法（リン

グクラッシュ法）．

金坂正成，閲　善也，六川善夫，大森　武，永

沼誠一：　歯学55．49，43‘1967）、

内装生理用品について
伊東　宏・篠峰正・原　明子・堀部　隆

Eθsθα㌍oん。πs㈱伽瑠P僧。ホθo畝）π恥㍑1％ホθ慨α配ン

Hiroshi　ITO，　Masashi　S且INOzAKI，　Akiko　HARA

　　　　　　and　Takashi　HoRIBE

　　The　tests　according　to　the　No．285　designated　by　the　Minister　of　Health　and　Welfare．　short

fibers　tests（J．　P．　VII），　and　sterility　tests（for　bacteria）were　performed　for　the　commercial　sani－

tary　protection　wom　internally．　The　results　are　shown　in　table　1～5。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　紙綿類の基準（薬発第173号）は廃止され，新たに

生理処理用品基準（昭和41年5月24日，厚生省告

示第285号）として公布された．医薬部外品で経血を

吸収処理することを目的としたものはすべてこの基準

が適用されることになった．しかし内装生理用品いわ

ゆるタンポン用具のような三千を吸収処理することが

目的であっても，医薬部外品でないものは本基準の適

用を受けない1）．したがってタンポン類もいずれは何

らかの形で基準が作られるものと思われる．そこで市

販タソポソニ種類について，実状調査を目的として，

生理処理用品基準の一部，短繊維（J．P．　VII），無菌試

験を行なった結果について報告する．

第1表

＼．項目
試料＼
A
B

白　色 におい 混在物

十

異　物

　　　　　　実験方法および結果

　L　試　料

　市販品二種類（A．B）は脱脂した綿毛の約29（A）

および約1．59，29，3．09（B）をそれぞれ圧縮して円

とう状に成形してある．

2．性状
告示第285号を準用し試験結果は第1表のとおりで

ある．

　性状では大体異常は認められなかったが，Bでは，

混在物としてネップ状21のものが多少存在した．

　3．色素，酸およびアルカリ，けい光

　告示第285号を準用し，その試験結：果は第2衷のと

おりであった．

第2表

＼＼璽目
試　料　＼

A
B

色　素 酸及び
アルカリ

けい光

いずれも異常は認められなかった．
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4．吸水量

告示第285号を準用して，試料は原形のまま注水し

吸水量を測定した結果は第3表のとおりである．（3

回の平均）

第3表

に入れ，振湯器で30min振盤する．浸出液を0．08

m乙，0，16m‘をそれぞれ普通寒天培地に植え37。，24

hr培養を行なった結果は第5表のとおりである．

　＋は菌の生えたもの，一は生えなかったもの

第5表

脱脂綿（局）

　　A＊

　　B

1．5

36

20

2。2

50

27

25

3。0 試料

63

35

A
AO

B

判定

±

備 考

採取試料の半分は＋である

Aを更に滅菌したもの

チオグリコール酸培地でも一である

＊Aは2．291種類

　脱脂綿では，吸水量は試料量の20倍近くあるとい

われているが，本品では固く圧縮されているため，試

料量の10倍位の成績を得た．

　5．短繊維

　残留短繊維を目的としてJ．P．　VIIによるダブルソ

ーターによって測定した結果は第4表のとおりであ

る．（3回目平均）

第4表

試　　料

短繊維％

脱脂綿（局）

13

脱脂綿
（U，S．　P．）

17

A

11

B

33

　試料Bは外側はレーヨン紙で被包され中央にミシン

系で固定されているものを解体して行った。

　6．無菌試験

　本品は一応滅菌されているといわれているので以下

の方法で試験した．

　無菌的に試料の適当量（60～300mg）を滅菌シャー

レにとり綿を細かくほぐして，滅菌生理食塩水100mZ

考 察

　市販内装生理用品（タンポン類）について，『私案に

よる試験法で調査した結；果，一部に混在物（ネップ）の

やや多いと思われるものや，短繊維が普通品より多い

ものがみられた．両試験とも成形品について，解体し

て試験したためやや実状にそく・わない面もあると思

う．吸水量では一見低下しているようであるが，製品

はいずれも固く圧縮されているため，保水能力が少な

くなっているものと思われる．したがって注水量や注

水方法により変動がある，

　無菌試験では，同一試料で菌の出るものと出ないも

のがあることは，試験法にも考慮が必要であると思
う．

文 献

1）　生理処理用品基準の施行について（通知）薬発第

　　393号（昭和41年6月16日）．

2）　不破竜登代編：　生理処理用品基準注解，P，20，

　　昭和41年9月，日本衛生材料工業会．

注射針について（第1報）
　　　　’市販品の試験

藤井正道・佐藤　寿・丁丁丁丁

　　　篠崎正・水町彰吾

S施曲so物伽αZ吻。∫1πゴθo‘伽Nθθ協θs．1

　翫α偏箆αあα防げ地θdZθsoπ腕θ1臨殖θオ

Masamichi　FuJII，　Hisashi　SATO，　Mochihiko　SHIMA皿INE，

　　　Masashi　SRINozAKI　and　Sh6go　MlzuMAcRI

　　We　studied　on　quality　of　domestic　injection　needles　with　regard　to　following　items；tool

marks　of　outer　surface，　pit　of　outer　surface，　electrolytic　polishing　conditions　of　outer　surface，

plating　conditions　of　hub，　dirt　of　inner　surface，　workmanship　of　point，　glycerin　test　for　inner
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surface，　outside　diameter　of　canula，　length　of　canula，　dimentio塊of　hub，　elasticity　test，　resistance

to　breakage，　security　of　swaging，　angle　of　point，　style　of　point　and　weight　of　needle．

　　Above　studies　were　carried　out　by　test　methods　described　in“The　Standard　for　Injection

Needles”and“Japanese　Industrial　Standard”．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　著者らは今回市販の皮下，静脈およびペニシリン用

注射針らについて試験を行なった。

　昭和33年，用具の輸出検査が厚生・通産両省によ

り施行され，注射針の輸出は約5年間に合計10，000

件に達したことがあった．

　この実績により，注射針は材質，技術ともに長足の

進歩をとげ，かっての注射針のように針管内が黒く，

刃先にパリ（burr）があり，テーパー（taper）の結合

度が悪く，折れ易い製品はほとんど見当らなくなっ

た．輸出用については今のべてきたとおりであるが，

国内用についてはコストその他の事情があるとはい

え，若干不良品が認められたことは，今後ともメーカ

ーの努力に期待したい．以上の観点に立って，今回の

試方法，すなわち厚生省告示第412号“注射針基準”

および参考にした日本工業規格JIS　T3101－1965“注

射針”らによる試験結果について，それらの概要を報

告する．

試験方法

端はゲージの限度内にあること，

3。9130 単位mm

　注射針基準1）の要旨

　L　外観：

　（1）　外面に著しい凹凸，きずがなく，仕上面はな

めらかで，全体に電解研磨してあること，

　（2）　アルミニウム，合成樹脂を除く針基は，ニッ

ケル，クロムあるいは金色めっきしてあること．

　（3）　内面に有害な酸化物，ごみ，切り粉のないこ

と．

　（4）刃先は鋭利に研磨，肉眼で見えるまくれのな

いこと．

　（5）針管内に注入したグリセリンが着色しないこ

と．

　2。　寸法：

　（1）　健闘の外径の許容差，＋8％，一3％

　（2）　針管の長さの呼び寸法に対する許容差，

20mm未満
20～40mm〃

40～60mm〃

60mm以上

±8％

±7％

±5％

±3％

　（3）　次図に示す検査ゲージを軽い圧力で針謡言に

入れたとき，針基穴のテーパーとゲージが合致，針基

±0．0025
一。ノマー

6100 の

0．6350±0．0025

　　　　　　6．7460±0．0025

　　　　　　　　　　図1．

　3．弾性：針管の外径が1．Omm以下のものは，

挿図のように針管の任意のA点で固定し，他B点に荷

重：を加え，12度曲げて1分間保ったのち，肉眼的に

針管は，もとの位置になること．

251）2

単位mm

　　　　　　　　　　A　　D　　B

　　　　　　　　針基

　　　　　　　　　　図2．

　4。曲げ強さ：針管の長さが12mln以上のもの

は，5mmの曲率半径で90度曲げたとき折れないこ
と．

　5．　引き抜き強さ：針管を針基から引き抜く方向に

3kg（針管の外径が0．6mm未満のものはの2kg）

の荷重を加えたとき，針管が船舶から抜けないこと．

　注射針JIS　T3101－19652）の要旨

　1．　適用範囲：医療で使う注射針．

　2．種類，一管の寸法および刃先の角度：表1のと

おり．

　3・　材料および加工方法：

　3．1．材料：針管はJIS　G4305（冷間圧延ステン

レス鋼板）の第27～29種，針基はJIS　H3422（扶

削黄銅捧）またはプラスチックを使用．

　3。2．めっき：針基が黄銅の素材のものは，ニッケ

ルまたはクロムめっきを施す．

　4．　針基および針基穴：　（注射針基準とほぼ同様）．

　5．性能：

　5．1．　内外面：

　（1）　外面は，凹凸，きずがなく，仕上面はなめら

かなこと，
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表1．

種　類

H　　4

H　　5

H　　6

H　　7

V　　6

V　　7

V　　8

V　10

V　ll

V　12

V　15

M　　8

M1　8

M　10

M　15

■　　4

L　　6

L　　7

L1　7

L　　8

S　　7

S1　7

S　　8

D　　4

D　　5

D　　6

D1　6

D　　7

三管の寸法mm

外　径　P

o．4±8：8聖

。．5±1：8i

o．6±8：8呈

。．7土譜

。．6　　土8二8呈

。．7±8：81

0．8主8：盟

1．o±8：8…

1．1±8：8釜

1＿2　　土8：8空

1．5±8：1…

o。8土8：8釜

。．8　　土8：8甕

1．o　　±8：8釜

1．5±8：1呈

。．4土8：8そ

。．6土8：8量

。．7±8：ll

o．7±8：8釜

。．8±8：8呈

。．7±8：8聖

。．7±8：8i

o．8　　±8：8il

o．4土1：1甕

。．5±8：8呈

。．6±8：8釜

。．6±1：8呈

。．7±1：81

長　さ　L

20±1

23±1

26±1

30±1

30±1

33±1

35±1

40±1．5

40±1．5

40±1．5

40±1．5

50±1．5

60±1．5

60±1．5

80±2

20±1

60±1

70±1．5

70±1．5

80±2

50±1．5

60±1．5

60±1．5

20±1

23±1

26±1

33±1

30±1

刃先の角度ω
　　θo

12

12

12

12

18

18

18

20

20

20

20

14

14

14

14

20

14

14

20

14

20

20

2Q

25

25

25

20

20

摘 要

皮下注射用

静脈注射用

静脈注射用および輸血用（安定板付きを含む）

筋肉注射用および採のう用

局所麻酔用および耳鼻科用

局所麻酔用

局所麻酔用および耳鼻科用

局所麻酔用

腰つい麻酔用（針もと．は，つめ付マンドリンとする）

歯科局所麻酔用

歯科伝達麻酔用

岬局所麟用

注ω　刃先の角度は，標準を示す
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品　名　番　号
お　　　よ　　び
種　　　　　　別

I

II

III

IV
V
VI
VII
VIII
IX
X
XI
XII

XIII

XIV
XV
XVI
XVII
XVIII
XIX

XX
XXI
XXII
XXIII
XXIV
XXV
XXVI
XXVII
XXVIII
XXIX
XXX
XXXI
XXXII
XXXIII
XXXIV
XXXV
XXXVI
XXXVII
XXXVIII
XXXIX
XL
XLI
XLII
XLIII
XLIV
XLV
XLVI
XLVII
XLVIII
XLIX
L
LI
LII
LIII

LIV
LV
LVI
LVII
LVIII
LIX
LX
LXI

皮下用・1／2
静脈用・中
皮　　・1／3
〃　　・1／2

静　　。細
皮　　・1／2
静　　・〃
〃　　・細
皮　　・1／2
静　　・中

皮　　・1／2
〃　　・1／3

〃　　・1／4

V7
21G11／2
皮　　。1／2
静　　・中
皮　　・1／2
静　　・中

〃　　　　　　●　〃

　　　　　　　　　　

皮　　。1／3
ク　　　　　　　　

〃　　・1／2

静　　・中
　　　　　　　　　　

皮　　・1／3
〃　　・1／2
静　　・1／2
皮　　・〃

静　　・細
皮　　・1／2
静　　・1／1
皮　　・1／3
静　　・細
皮　　・1／2
〃　　・1／3

静　　・細
皮　　・1／2
静　　・太

皮　　・1／1

静　　・太
皮　　・1／4
ペニシリン用
皮　　・1／1

静　　・中
〃　　・細
〃　　・太
皮　　・1／3
〃　　・1／1

〃　　・1／2
〃　　　　　●　〃

　　　　　　　ロ　　

〃　　・1／3

静　　・太
皮　　・1／1
〃　　。1／2
〃　　・1／3

静　　・太
〃　　・中
〃　　・細

外面のおう
とつ，きず，

電解研磨

異常なし

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

衛生　試験所　報告 第　85　号　（1967）

Table　1．市販注射針の

針基のメッキ

異　常　な　し
　　　　
メッキはげ2個所
異　常　な　し
　　　〃
　　　〃
　　　　
わずかなメッキはげ3／12
異　常　な　し
　　　〃

　　　〃
　　　〃

　　　〃
　　　〃
　　　　〃

　　　　〃

　　　〃
　　　〃
　　　〃

　　　〃

　　　〃
　　　〃
　　　〃
　　　〃
　　　　〃

　　　　〃

　　　〃
　　　〃
　　　〃
　　　　〃

　　　　〃

　　　〃
　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

　　　　〃

内面のよごれ

異　常　な　し
　　　　
刃先ばり　（小）7／12

針基穴（針管）がまるくない
針基にばり　（小）1／12

異　常　な　し
針基ににごり　（ノ1、）　1／12

針基穴（針管）がまるくない
針基穴（針管）が変形している
異　常　な　し

ばり1／12，刃先よごれ1／12
異　常　な　し

　　　〃
　　　〃
　　　〃
　　　　
針基穴（針管）がまるくない
異　常　な　し
先ばり（大）4／12，針基ばり1／12，針基
　内のきず1／12
針基穴（針管）が変形している

先ばり　（大）1／12，（小）1／12

針基内メッキはげ1／12，きず3／12
異　常　な　し
メッキは｝ヂ4／12

針基穴（針管）が変形している5／12
針基ばり1／12
メッキはげ（小）1／12
異　常　な　し

　　　　
針基メッキはげ（小）1／12

針基メッキはげ2／12，先ばり1／12
異　常　な　し
　　　　　
先ばり（小）2／12
先ばり（特大）1／12，（中）5／12

異　常　な　し
針基穴（針管）が変形している4／12
先ばり1／12
異　常　な　し
　　　　〃

　　　　か

先ばり1／12，針基きぎ5／12
針基きず2／12
針基ばり1／12，針基よごれ1／12
異　常　な　し
針基穴（針管）が変形している1／12
異　常　な　し
　　　　　

先ばり2／12，針基ばり1／12
針基ばり1／12

先ばり（小）2／12，針基内きたない
異　常　な　し
針基穴（針管）が変形している
異　常　な　し
先ばり1／12
針基ばり　1／12

異　常　な　し
　　　　〃

　　　　〃

　　　　　

針基内メッキしてない
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試験結果一覧表

刃先および
グリセリン着色

異常なし
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃

　　〃
刃先がない，刃先
切口がきたない

異常なし
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

　　〃
　　〃
　　〃
先まくれ1／12

異常なし
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

　　〃　’

　　〃
先まくれ1／12

異常なし
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃
　　〃

針管の外径（mm）

先

0．606
0．713
0．510

0．608
0．609
0。604
0．598
0．608
0．609

0．711

0．608

G．519

0．414
0．708
0．809

0．637
0．629
0．609
0．727

0．712

0．730

0．527
0．507
0．608
0．712

0．707
0．511
0。607

　　
0．609

0．611
0．624

0．715
0．515

0．616
0．624
0．511

0．603
0．635
0．808

0．709
0．800
0．424
0．810

0．688
0，703
0．611

0。815
0．511

0．689

0．590

0．607
0．610
0．514
0．813

0．710
0．625
0．624
0．803
0．716

0．625

中

0．606
0．711

0．509
0．609

　　
0．604
0．601

0．609
0．610

0．714

0．608
0．519

0．414
0．708
0．811

0．638
0．629
0．609

0．727

0．712

0．729
0．527
0．509
0．608

0．711
0．708
0．512
0．608
0．609

　〃

　　
0．623
0．714

0．515
0．716
0。624
0．511
0，601
0．636
3．813

0．710
0．802
0．423
0，811

0．688
0．703

0．617
0．818

0．515
0．690

0．595
0．607
0．610
0．514
0．811

0．712

0．625
0．623
0．803
0．718
0．626

基

0．604
0．711

0．510
0．609

0．612
0．606

0．602
0．608

0．607
0．713

0．608
G．519

0．415
0．706
0，812
0．639

0。630
0．609
0．727

0。713

0．731

0．527
0．509
0．608
0．711

0．710
0．512
0．611

　　
0．610

　〃
0．623
0．717
0．515

0．615
0．623
0．512
0．601

0．638

0．809

0．708
0．798
0．423

0，814
0．686
0．706
0．614

0．817
0．513
0．686

0。595
0．604
0．611

0．515

0．811
0．713
0．625

0．626
0．802
0．718

0。627

三管の

長さ
（mm）

25．9

33．0

21．5

26．8

29．6

25．3

25．8
31．1

25。2

32．7

25。3

31．6

19．9

33。1

37．4

25．9

26．2
〃

31．8

33．1

32．7

23．3

23．6

26．5
32．7

32．8

22．4
26．3

25．8

25。2

28．7

25．8

29．1

24．2

30．0

24．4
21．9

29．4

25．7

32．7

29．5

35．2

20．3

34．8

29。1

33．2

30．8

35．8

23．4

29，3

26．6

24．4

25．5

23．7

35．3

29．2
25．9

23．0

34．2

32．9

29．3

二二弾性蝿1

良　良　良　良
〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　 〃

〃　　　〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　　〃

〃　　 〃　　 〃　　 〃

〃　　 〃　　 〃　　 〃

〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　 〃

〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　　〃

〃　　 〃

〃　　　〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃

〃　　 〃　　 〃　　 〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃r

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

刃先の角度（。）

お　よ　び
刃先の形状

12Aa
14〃
12〃
〃Ba
13Aa
12〃
14〃
12〃’
〃　〃

〃Ba
8〃

12Aa
12～18Cb
　〃　　〃
12Aa
〃　〃

〃Ba
15Aa

12〃

18〃
8Ba
10Aa
10Ba
18Aa
15〃
10～11〃
8Ba
12Aa
10Ba
12Aa
8Ba
18Aa
12〃
12～13〃
12〃
〃　〃

18〃
12〃
18〃

12Ba
18Aa
12〃
〃Ba
〃　〃

15Aa
18〃
18〃
12〃
ρ　〃

〃　〃

〃　〃

〃　〃

　　　

18〃
12〃
〃　〃

　　　

18〃
〃　〃

〃　〃

重量（9）

1．162

1．229

1．019

1．250

1．771

1．188

1．303

1．370

1．114
1．183

1．068

1．784

1．636

1．367

2．318
1．372

1．289

1．025

1．090

0．993

1．480

1．133
0．910
1．068

1．396
1．197
1．061

0．994

1．457
1．057

1．202
0．980
0．941
1。008
1．492

1．126
1．0δ1

1．523
1．000
1．254

1．132
1．087

1．032

1．057
1．108

1．279

1。158
1．320
1．181

1．131

1．042
1．032

1．065

1．019

1．175
1．258
1．170
1．186

1．345
1．238
1．180
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　（2）　内面は，きず，磨きのよごれ，酸化物の薄

片，ごみ，魚粉のないこと．

　（3）　刃先は，鋭利に研磨し，まくれ，ばりのない

こと．

　（4）6．3（1）の検査方法により，グリセリンが着

色しないこと．

　5．2．針管の弾性＝針管の外径1，0mm以下のも

のは6．4の試験によって針管が元の位置になること．

　5．3．針管の曲げ強さ：6。5の試験で折れてはいけ

ない．

　5・4・誠心の引き抜き強さ：6・6の試験を行なった

とき，三管の外径0．6未満は2kg，0．6以上は3　kg

の荷重に耐えること．

　5．5．針の切れ味＝6．7の試験を行なったとき，表

2の値に適合すること．

　　　　　　　　　　表2．

　6．2．寸法検査：（注射針基準の外観。寸法にほぼ

同じ）．

　6。3。　内外面検査：（”）

　6．4．弾性試験：（注射針基準の弾性にほぼ同じ）．

　6．5．　曲げ試験＝（注射針基準の曲げ強さにほぼ同

じ），

　6，6，引き抜ぎ試験：（注射針基準の引き抜き強さ

にほぼ同じ）．

　6，7．切れ味試験：天秤を利用した装置を使い，厚

さ3mln，径10　mmの耐圧用工具JIS　G　4805（高炭

素クロム軸受鋼）の第2種の焼き入れしたものにカタ

・サ（ショアー）約70の刃先を垂直に接触させ，約

0．5gの荷重を静かに加えたのち，表3に示す荷重ま

で静かにふやし，30秒保つ．

　　　　　　　　　　表3．

刺通抵抗9 種　類 刺通抵抗9

用　　途　　別

種　類

H　　4

H　　5

H　　6

H　　7

V　　6

V　　7

V　　8

V　10

V　ll

V　12

V　15

M　　8

M1　8

M　10

M　15

15以下

15以下

17以下

17以下

17以下

17以下

20以下

23以下

24以下

25以下

28以下

19以下

19以下

22以下

27以下

L　　4

L　　6

L　　7

L1　7

L　　8

S　　7

S1　7
S　　8

D　　4

D　　5

D　　6

D1　6

D　　7

18以下

15以下

17以下

皮　　下　注　　射　　用

静　　脈　　注　　射　　用

筋肉注射および採のう用

歯 科 用

17以下 麻 酔 用

試験荷重9

30

50

50

50

50

19以下

17以下

17以下

20以下

20以下

20以下

23以下

17以下

17以下

　5．6．プラスチック製針基の耐熱耐寒性：プラスチ

ック製針基は6．8の試験で変質，変形してはいけな

い．また6．6の試験で5．4の規定荷重に耐えること．

　6・試験：

　6．1．試験項目：

　（1）寸法検査

　（2）　内外面検査

　（3）　弾性試験

　（4）曲げ試験

　（5）引き抜き試験

　（6）切れ味試験

　（7）　プラスチック製針基の耐熱耐寒試験

　つぎにJIS　H4191（アルミニウム箔）の厚さ0・02

mmのものを，アルコールまたはベンゾールでよく

ぬぐったものに針を垂直に接触させ，約1．59の荷重

を徐々に加えたのち表2の刺通抵抗に相当する荷重ま

で静かにふやし，表2の荷重で針がアルミニウム箔を

刺通するかどうかを調べる，

　6・8・プラスチック三針基の耐熱耐寒試験．：

121．5。C，1．05　kg／cm2の下に20分間放置後，常圧

にもどし，つぎに0。Cに冷却して2時間放置したの

ち，常温にもどし針基に変質，変形の有無を調べる。

　　　　　　　　試験結果

　前記の方法によっ行なった試験結果を一括して

　　STRAIGHT
　　　　　直線
　　　　　　　　　A
　　　　　　　　　　　　　DIAMOND　POINT
　　　　　　　　　　　　　ダイヤモンド・ポイント
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　な

　　　　cu鵬、　塁ζζ）

　　　　　　　　　　　　LANCET　POINT

Fig，1．　注射針の刃先の各種形状3）
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Table　1にしめす，なおTable中の刃先の形状につ

いてはFig．1にしるす．

総 括

、1．注射針基準による試験結果はXII，　XVII，　XIX，

XXXVの4製品を除き一応基準に適合しているが，

まだ十分ではないことが認められた．

　とくに内面のよごれは，全製品61の中，異常のな

いものは約1／2弱の28であり，残り約1／2強の33

製品については，Table　1にしるしたとおり，いろい

ろ注意すべき点が多かった．

　2．外面の凹凸，きず，電解研磨，針基穴ゲージ，

弾性，曲げ強さ，引き抜き強さらの試験については各

製品とも大変良好であることがわかった．

　3，不適合のXIIの製品は刃先がついていないの

で注射針とは考えられない．XVIIは針管の外径，長

さが不適当で表示が間違っている．

　XIXおよびXXVについては針管の先ばりが異常

に大きく，またその数も多く，人体に危害を与えると

見受けられたので，いずれも不適合となった．

　4．刃先の角度についてのべると，一般に皮下針は

刃先角度が小さく鋭利であるが，静脈針は角度が大き

く余り鋭利ではない，また同種の中では細い方が太い

ものより，鋭利であるといわれているが，Table　1に

しるされたとおり，中には例外もあり，それらの刃先

角度は8～18。と，かなり広範囲に分布していること

が認められた．

　刃先の形状について，わが国はdiamond　pointが

使用され，アメリカ，カナダ，南米では1ancet　point

が好まれているとのことである．Table　1およびFig．

1より，Aaのstraight　diamond　pointとBaの

curve　diamond　point製品がほとんどを占め，　Cb

のlancet　PointはXIVの1製品しか見当らなかっ
た．

文 献

1）　厚生省告示第412号：注射針基準（昭36．12

　　9）．

2）　日本工業規格JIS　T3101－1965：注射針（昭40．

　　2．1），

3）　石田靖也1　病院設備，8，26（昭41）．

食品中の有害金属の定量（第5報）
　　　　調製粉乳中の微量金属について

辰濃　隆・中村昌子・細貝祐太郎・川城　巌

エ）θ古θγ伽伽α痂？zo∫翫γ悌／扁1晩孟αZs伽Fbods．　V

　C傭襯SO∫Sθ砂θ剛1伽♂SO∫野α0θ1レ蹴αZ

　　　　　　伽1）幅θd加b面ガθd沼猛

Takashi　TATSuNO，　Syoko　NAKAMuRA，　Yutaro　HOSOGAI

　　　　　　　　and　Iwao　KAwASHIRO

　　Determination　of　several　kinds　of　trace　metal　in　dried　modified　milk　were　carried　out　by

square－wave　polarographic　method，　and　arsenic　was　determined　by　Gutzeit　method．　As　polaro．

graphic　supporting　electrolyte，　M／10　perchloric　acid　was　used．　The　polarogram　is　shown　in　Fig．

1，and　peak　potentials　were－0．26（copper），一〇♂47（1ead）and－0．64（cadmium）volts妙s　mercuric

pool．

　　Results　of　recovery　test　of　copper，　lead　and　cadmium　in　dried　modi丘ed　milk　by　square－wave

polarographic　method，　are　shown　in　table　1，　and　contents　of　arsenic，　copper，1ead　and　cadmium

in　samples　are　shown　in　table　2．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　食品中に含有されている有害金属の分析として，乳

幼児の栄養源となっている調製粉乳中のヒ素，鉛，銅

およびカドミウム量について検討を行なった．現在の

調製粉乳は乳成分（45～70％）にリノール酸強化脂肪

や乳糖，ショ糖，その他ビタミン類，ミネラルなどが

配合されてつくられている．したがって調製粉乳中の
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有害金属は乳成分に限られたものでなく，添加される

乳糖，ショ糖などの添加物からの混入も考えられる．

　通常の調製粉乳の配合例をつぎに示す，

　〔調製粉乳の配合例〕

　　例1

　乾燥脱脂乳

　糖　乳

　精選配合脂肪

　ビタミン

　鉄　分

例2

　乳成分

　リノール酸強化脂肪

　ショ糖

　可溶性多糖類

　ビタミン

　鉄　分

機器および装置

実験方法

33．6％

38，3

28．0

68．2％

10。8

8．5

12．5

　矩形波ポーラログラフィはPA　101型交直両用（柳

本製）に高感度装置PM　100型（柳本製）を付属させ

て用い，測定は矩形波重畳電圧20mV・ゲート，2～

7，タイムコンスタント55，；水温25。Cで行なった．

　ヒ素試験法に用いるグットツアイト法の装置は食品

添加物公定書記載のものを用いた．

　実験操作

　分析法は食品中の残留農薬分析1）と同様に行ない，

試料を電気炉中で500。C以下で灰化する．完全に灰化

させたのち，水で潤おし，濃塩酸（特級）1mZを加え

て，水浴上で蒸発乾固させて塩化物とする．さらに水

を加えて水浴上で蒸発乾固させ，過剰の塩酸を除く．

　この乾固物をM／10過塩素酸（ポーラログラフ用電

解液）を用いて溶かし，この液をポーラログラフ用供

試液とする．ポラログラムは一〇．05～一〇．90volt

（対極：水銀池）の間をとり，銅（一〇．26volt），鉛

（一〇．46volt）およびカドミウム（一〇．64：volt）の示

す波高を測かり，あらかじめ作製した検量線から，そ

れぞれの含有：量を求める．Fig・1は銅，鉛およびカ

ドミウムを含む液のポーラログラムである．

　　Table　1．　Recovery　test　by　square－wave

　　　　　　polarographic　method

meta1

1ead

copper

cad血ium

metal　in
sample

　ppm
5．20

1．75

none

add

ppm

10

10

1G

found

ppm

14．99

11．43

10．14

recovery
　％

98．6

97．2

101．4

　　　　1厨肌

Fig．1．　Polarogram　of　copper，1ead　and　cad．

　　mium　with　Sq－wave　polarography（”．8．

　　Hg　Poo1）supPorting　electrolyte＝M／lo

　　HCIO4．

Table　2．　Contents　of　several　kinds　of　trace

　　　　metal　in　dried玉nQdi且ed　milk＊

No．

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

arsenlC
（as　As203）

　　ppm
less　than　O．2

1ess　than　O．2

1ess　tkan　O。2

1ess　than　O．2

　0．2～0．5

　0。2～0．5

1ess　than　O．2

1ess　than　O．2

1ess　than　O．2

　0．2～0．5

　0．2～0．5

1ess　tha且0．2

　0．2～0．5

　0．2～0．5

　0．2～0．5

　　0．5
　0．2～0。5

　　0．5

　0．2～0。5

　0．2～0．5

1ess　than　O．2

copper
ppm

trace

O．35

0．52

0．35

0．70

0．61

0．77

trace

O．36

trace

O．34

0．14

0．17

0．67

0．11

0．46

0．11

0．11

0．11

0，17

0．40

1ead

ppm

0．83

1．04

trace

O．63

0。83

2．71

0．83

0．83

1．15

0．69

0．54

1．23

1．08

0．46

0．38

0．46

0．54

0．46

0．65

2．61

0．46

＊Cadmium　was　not　detected　in　all　samples．
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実験結果

　上にのべた操作法によって，回収実験を行なった．

試料5gに銅，鉛およびカドミウム標準液（10μg／mZ）

を各1謡ずつ加え，以下試料と同様に操作を行なっ

た．得られた回収率をTable　1に示す．

　以上のようにほとんど100％近い結果が得られた．

　また試料について求めた含有量はTable　2に示す．

Table　2に見られるようにカドミウムはすべての試料

から見られなかったが，鉛が最高2．71ppmが検出さ

れた，

　ヒ素については最高0．5ppm（AS203として）を検

出したにすぎない．

考 察

　調製粉乳中の微量金属は従来の報告2）とあまり差が

見られなかった．今回の分析値はTable　2に示した

ように，ヒ素0，5PPm以下，鉛は平均0．83　PPmで，

最高は2．71PPm銅においては平均0．31　PPm，最高

は0．77ppmで，カドミウムはすべての試料から検出

されなかった．

文 献

1）　辰濃　隆他：衛生試報，84，78（1966）・

2）　J．G．　Archibald：　エ）α琶瑠So盛θ？zoθ∠46s亡γαoε8．

　　20，713（1958）．

輸入食品中の90Srおよび13℃sの定量（第3報）

亀谷勝昭・池渕秀治
90S僧α蜴137σ8σ0％0θ％加α痂％s勿1脚0γ古θd　1％0♂S・III

Katsuaki　KAMETANI　and　Hideharu　IKEBUCHI

　　90Sr　and　137Cs　concentrations　in　imported　dried　milk　prouced　during　Feb．1965～July．1966

were　tested．　Average　values　of　concentrations　of　9。Sr　and　137Cs　in　imported　dried　milk（43　sam．

Ples）were　14．1　pci／100　g　and　58．O　pci／1009，　and　these　values　were　lower　than　these　nuclides

concentrations　found　in　some　domestic　dried田ilk　which　were　produced　in　the　same　period．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，・1967）

　前報2）では，わが国の食料品のうち，とくに輸入に

たよっている脱脂粉乳，大豆，小麦について，90Srと

137Csを分析した結果，その汚染度はだんだんに減少

していることが明らかになった．

　今回も引き続き，1965年2月から1966年7月まで

に生産された輸入粉乳中の90Srおよび13？Csの汚染

調査を行なった．またそれと比較する意味で同じ時期

に生産された国内産粉乳の分析も行なった．その結果

を報告する．

前報1）のとおり

実験方法

実験結果

　脱脂粉乳は，米国ではMinnesota，　Wissconsin，

South　Dakotaの3州，カナダのOntario，　Quebec

の2州，オーストラリアそしてニュージラソドで生産

されたもの計42検体，全脂粉乳はベルギーで生産さ

れたもの1検体について1009当りの90Srおよび

i37Csの濃度を求めた．結果をTable　1に示す．

　またこれらの輸入粉乳と同時期に北海道釧路で生産

された脱脂粉乳と長野県松本で生産された国産の粉乳

についての90Srと137Csの定量結果をTable　2に

示す．

考察およびむすび

　輸入粉乳中の90Srおよび137Csの汚染度は減少す

る傾向のあることは第2報21で報告したが，今回もさ

らに最高30．5pci／1009，129．3pci／1009で，平均値

は14．1pci／1009，58，0pci／1009というように前報2）

の調査による汚染よりもさらに減少している．

　北海道釧路町の粉乳の90Sr，137Cs含量については，

それぞれ最高値72．1日間i／1009，1022　pci／1009で平

均汚染度はそれぞれ34．6pci／1009，822・4pci／1009

の比較的高い結果が得られた．この値は輸入のものよ

りかなり高い植である．
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Table　1．90Sr　and　la7Cs　concentrations　in　imported　dried　milk

Date　of
product

May，

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

June，

　〃

　〃

Ja11．，

　〃

Feb．，

　〃

June，

July，

Feb．，

May，

　〃

　〃

July，

Jan．，

Feb．，

June，

　〃

July，

Nov．，

　〃

　〃

Dec．，

March，

Apri1，

May，

Oct．，

Nov．，

Dec．，

Feb．，

March，

April，

May，

June，

July，

1965

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

1966

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

1965

　〃

　〃

　〃

　〃

1966

　〃

　〃

　〃

　〃

1965

　〃

　〃

　〃

1966

　〃

　〃

1965

　〃

　〃

1966

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　　Food
category

Dry　skim　lnilk

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃　．

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

Dry

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　　〃

　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

milk

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

Sampling
　Places

Minnesota，　USA

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　．　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

Wisconsin，　USA

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　　〃

South　Dakota，　USA

　　〃　　　　　　〃　　　　　　〃

　　〃　　　　　　〃　　　　　　〃

　　〃　　　　　　〃　　　　　　〃

Ontario，　Canada

Quebec，　Canada

　　〃　　　　　　　　　　〃

Australia

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

New　Zealand

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

Belgium

　　Ash
（g1100　g）

8．1

8．1

7．8

7．8

7．8

7．8

8．0

7．9

7．8

7．8

7．0

．6．8

7．3

8．1

7．8

7．8

7．9

8．0

7．8

8．1

8．1

8，0

7．9

8．0

7．9

7．5

7．8

7．8

7．8

7。6

7．6

7．7

8．0

7．8

7．8

7．7

7．5

7．6

7．7

7。5

7．6

7β

　　　90Sr

（pci／loO　g）

19．4±0．8

6．5±0．7

10．5±0．6

5．3±0．5

9．7±0．6

9．5±0．6

22．7±0．8

11．1±0．7

12．3±0．7

16．9±0．7

13．4±0．7

13．2±0．6

17．7±0．8

17．4±0．9

13．9±0．7

14．0±0．7

24．6±2．0

9．1±0．6

9．4±0．6

30．5±1。1

23．4±0．9

17．8±0．7

24．8±1．1

14．5±0．7

24．2±0．9

29．6±1．0

4．3±0．4

4．2±0．5

2．8±0．4

3．5±0，4

8。4±0．5

27．5±1．2

13。0±0。7

9．8±0．6

12．3±0．7

8．7±0．5

10．1±0．6

8．9±0．3

8．3±0．5

15．0±0．7

13．5±0．7

14．0±0・7

　　137Cs
（pci／loO　g）

　96．9±2．9

44．7±2．0

　26．3±1．6

58．5±2．3

　17，4±1．2

　23，1±1．5

　76．3±4．3

　32，1±1．8

　21，4±1．5

84．6±2．6

　77．2±2．5

　48．0±1．2

　80．8±4．2

　61．6±3．0

　85．7±4．3

　20。9±1．5

24．9±1．6

　56．6±2．3

　40，2±3．3

　40．8±2．5

　64、9±2．3

　88．1±4．7

　64．5±3．1

　85．3±3．5

　14。1±1．3

24、8±1．6

　33．6±1．7

　20，0±1．5

　22．4±1．5

　53，6±2．1

54，3±2．1

　67．4±3．1

91、0±3．6

118．4±4．0

129．3±4．2

　87。1±3．5

95．1±3．7

105．4±3．8

85．9±4．3

1
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Table　2，90Sr　and　137Cs　concentrations　in　domestic　dried　milk

Date　of
product

June，

July，

Septり

Octり

Dec．，

Feb．，

March，

Apri1，

May，

July，

Jan，，

　〃

1965

　〃

　〃

　〃

　〃

1966

　〃

　〃

　〃

　〃

1967

　〃

　Food
category

Dry　skimmilk
　　〃　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃　　　〃

　　〃　　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃　　　〃

　　〃　　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃　　　　〃

　　〃　　　　〃　　　　〃

Dry　milk

　　〃　　　〃　　　　〃

Sampling
　Places

Kus^i「o・Hokkaido
　　〃　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　〃

　　〃　　　　　　　　　　　〃

　　　　　　　　　　　　　　　

Matsumoto，
　　　Naga耳。・Pref・

　　〃　　　　　　　　　　　〃

　Ash
（g／100g）

8．4

8。6

8．3

8．0

8．3

8．2

7．8

8．4

8．4

8．1

3．5

3．2

　　9。Sr
（pci／100　g）

72．1±2．5

34．7±1．2

36。6±1．3

36。8±1．1

31．7±1．1

ユ2．0±0．6

24．9±0．9

27．8±1．0

37。0±1．0

32。5±1．0

3．2±0．2

2．8±0．1

　　137Cs
（pci／100　g）

1022．0±23．8

998．0±14．2

859．0±13．0

986．1±15．2

720．8±12．0

621．4±11，2

730．2±13．0

695．8±11．6

768．5±12．6

　16，8±1．6

　24．8±2．8

1）亀谷勝昭，

　　文　　　献

池淵秀治：　衛生試報， 83，74（1965）．

2）　亀谷勝昭，池淵秀治：衛生試報，84，80（1966）．
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食品添加物としてのケイソウ土の規格に関する一考察

井上哲男・林　敏夫・斎藤良枝

∠4y冤θω0π6んθSオ㈱面γdo∫1）翻0物αδθ0％8Eα㌍抗αS刃90♂五♂翻物θS

Tetsuo　INouE，　ToshiQ　HAYAsHI　and　Yoshie　SAITo

　　The　standard　of　diatomaceous　earth　described　in“The　Japanese　Standards　of　Food　Additives，

2nd　Ed。”was　re・investigated．

　　Water・soluble　substances　and　acid－soluble　substances　of　ignited　diatomaceous　earth　exceeded

the　prescribed　weight．　The　pH　of　the　solution　of　water・soluble　substances　of　the　malor　parts

of　ignited　samples　were　fitted，　but　the　pH　of　half・ignited　or　unignited　samples，　for　the　most

part，　were　not　fitted　to　the　standard，　so　that　the　item　of“pH”should　be　revised．　Arsenic　was

detected　remarkably　on　unignited　samples．　Loss　on　ignition　for　the　large　part　of　samples　exce・

eded　the　limit　prescribed　in　the　standard．　This　fact　was　caused　by　reason　of　presence　of　the

component　water　in　sample，　therefore，　the　item　of“Loss　on　ignition”should　be　revised，　too．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　ケイソウ土は天然ケイソウ土原土を原料として得ら

れ，従来より砂糖，アルコール飲料，水あめ，しょう

油，果汁その他種々の食品の製造に際し，ろ過助剤と

して用いられている．本品について昭和41年2月

17日付であらたに規格が設けられ，「第二版食品添加

物公定書」に収載された．本贔は製法により焼成品（鉱

化剤として炭酸ナトリウムまたは食塩などを添加する

か，あるいはそのまま800～1200。で加熱焼成したも

の），半焼成品（鋸化剤を添加しないで400～800。で

焼成したもの）および未焼成品（風乾または通常の加

熱乾燥を行なったもの）の3種類があるが，さぎに設

けられた規格の一部について再検討の要望があったの

で，各種ケイソウ土を用いて該当する各項目について

検討を行った．

試験方法および結果

　試料：焼成品11種，半焼成品4種，未焼成品4種．

　試験：方法：第二版食品添加物公定書中，ケイソウ土

の項に従い，純度試験（1）水可溶物および液性，（2）塩

酸可溶物，（3）ヒ素，および強熱減量につき行なった．

なお公定書に示された各項の試験法はつぎのとおりで

ある．

　純度試験　（1）水可溶物および液性；本品109に

水100m‘を加え，蒸発する水を補ないながら30分間

煮沸し，冷後水を加えて10Qm‘とし，ガラスろ過器

（3G4）でろ過するとき，ろ液の液性はpH　7～9でな

ければならない．またこのろ液50mεをとり，蒸発乾

固し，残留物を1050で1時間乾燥するとき，その残

留物は15mg以下でなければならない．

　（2）塩酸可溶物：本品29に希塩酸40mZを加え，

約50。で15分間振り混ぜながら加熱し，冷後水を加

えて40mZとし，ろ過する．そのろ液10　mZをとり，

希硫酸1mZを加えて蒸発乾固し，さらに恒量になる

まで強熱するとぎ，その残留物は4mg以下でなけれ

ばならない．

　（3）ヒ素＝本品0．59に希塩酸5謡を加え，15分

間よく振り混ぜながら70。に加熱し，すみやかに冷却

したのちろ過する，残留物を希塩酸5m乙，ついで水

10認で洗い，洗液をろ液に合わせ，これを試験溶液

としてヒ素の試験を行なうとき，これに適合しなけ’れ

ばならない，

　強熱減量　本月の強熱減量は0．5％以下でなければ

ならない．

　試験結果

　上記試験法に従い，各項目について試験を行なった

結果はTable　1のとおりである．

考 察

　（1）水可溶物および液性

　水可溶物＝規定は15mg以下となっているが，こ

の規格に適合するのは焼成品の場合，11試料中7試

料，半焼成品にあっては4試料中3試料，また未焼成

品は4試料全部が規格に適合した．水可溶物のおもな

ものは，焼成品，半焼成品の場合水可溶性ケイ酸塩，
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Table　1．　Results　of　Assay　of　Diatomaceous　Earth．

Sample

A
B＊

C

D
E
F
G
H
I

J

K
L

M
N
O
P

Q
R
S＊

Classi丘cation
of　sample

ignited

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　　〃
half・ignited

　　〃

　　〃

　　〃
unignited

　　〃

　　〃

　　〃

Water．soluble
substances（mg）

19．5

8．8

2．4

68．0

14．3

10．1

3．5

27．2

7，0

4．8

24．8

12．2

12．2

7．5

18．6

5．7

7．1

7．6

9．4

pH

8，32

8．25

8．30

9．30

8．85

8．49

6．70

7．56

6．10

7．05

6．56

5，75

6．07

5．40

5．53

6．60

5．80

6．20

6．63

Acid－soluble
substances（mg）

9．9

0．0

5．0

13．2

7．8

3．5

2．0

17．4

2．7

2。8

2．8

6．1

7．5

3．7

9。8

16．1

13．6

13．2

10．3

　Arsenic
（As203，　ppm）

　　1．0

　　0．8

　　4．0

　　1．5

　　0．5

　　1．0

　　4．0

　　2．O

not　detected

　　3．O

not　detected

　　4．0

　　3．0

　　4．0

　　13．0

　　30．0

　　30．0

　　25．0

　　2．0

Loss　on
ignition（％）

0．21

0．35

0．19

0．74

0，56

0．20

0．43

0．12

1．05

0．73

0．53

2，40

1．42

4。93

2。99

10．47

10．70

10．69

8．20．

＊Imported　sample

その他の水可溶性無機塩ならびに鉱化剤を使用したも

のにあっては，残留する鉱化剤の酸化物などが考えら

れる．また未焼成品は水可溶性ケイ酸塩，その他の無

機塩および水可溶性有機物などが考えられる．Table

1より焼成品，半焼成品の場合はかなりのバラツキが

みられるが，これは産地により成分組成が幾分異なる

上，同一産地であってもその組成はかならずしも均一

ではないのに加えて加熱条件，鉱化剤の添加量なども

影響するものと思われる．従って焼成時の条件を適正

にすることにより水可溶物をある程度低下させること

は可能と思われる．

　なお操作法については，現行法による場合，ときに

突沸を伴なうことがあるので，慎重に行なわなければ

ならず，この点については操作し易い工夫をする必要

があろう．

　液性：規定はpH　7～9であるが，この規定に適合

するものは焼成品にあっては11試料中7試料であり，

半焼成品，未焼成品それぞれ4試料はいずれも適合し

ながつた．不適合の12試料中pHが9を越えたもの

は1試料で，他はいずれも7以下であった．pH　9を

越えた試料は鉱化剤の溶出によるものと思われる．こ

れに反しpH　7以下のものは可溶性ケイ酸塩などの溶

．出によるものと考えられる．以上の結果より現行の規

定は下限値に検討の余地があるように思われる．

　　（2）塩酸可溶物

　現行規定は4mg以下であるが，実験結果によれば

焼成品は11試料中5試料，半焼成品は4試料中3試

料，未焼成品にあっては4試料全部が規定：量を越え

た，塩酸可溶物としてはアルミニウム塩，カルシウム

塩，鉄塩および一部のケイ酸塩と考えられているが，

これらの混入は本品が天然物を原料とする以上ほとん

ど不可避のものであり，：本規定は再検討する必要があ

るように思われる．焼成品のなかで高い値を示した試

料は水回二物も多く，またpH値も高いものが多いの

で，これらのなかには鉱化剤の影響もあると考えら

れ，水可溶物の場合と同様に焼成時の条件を適正にす

ることによりある程度は減少させるこ．とができよう．

　（3）ヒ　素

　現行法により試験を行なう場合，使用する器具につ

いては何ら規定されていないが，試料に希塩酸を加え

て加熱する場合にガラス器具を用いると，ガラス器具

より．ヒ素の溶出が考えられたので，硬質試験管（径

1．5cm）および三角フラスコ（50　mZ）を使用し，試料

を加えないで規定の操作に準じて空試験を行なったと

ころ，いずれも0．3～0．5μ9が検出された．そこで

、ガラス器具の代りに石英製ルツボを使用したところ，
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ヒ素は検出されなかったので，本実験は石英製ルツボ

を使用して行なった，

　実験に供した試料のうちで現行規定（As203として

2ppm以下）に適合したものは焼成品11試料中8試

料で，半焼成品4試料，未焼成品4試料はいずれも規

定量を超過し，とくに国産の未焼成品はすべて規定量

の10倍以上を検出した．この結果より，ヒ素は焼成

中にかなりの量が揮散するものと思われる．一般にヒ

素含量は多かったが，食品用にはできる限りヒ素含量：

の少ないものを使用すべきであり，この点とくに未焼

成品については検討の余地がある．

　（4）強熱減量

　この減量に相当するものはおもにケイソウ土中の構

成水分であるとされている．現行規格では0．5％以下

とされているが，実験結果についてみると，19試料

のうちで本規格に適合するものは焼成品中の6試料の

みであった，とくに国産の未焼成品はいずれも10％

以上で規定には遙かに及ばなかったが，これは構成水

分が比較的低温度における加熱では失われないためと

考えられるので，この点本規格については再検討の余

地がある．

む　す　び

　第二版食品添加物公定書に収載されているケイソウ

土の規格について19試料を用いて，（1）水可溶物お

よび液性，（2）塩酸可溶物，（3）ヒ素，（4）強熱減量

の各項目について検討した，水可溶物はとくに焼成品

中に高い値を示すものがみられたが，これは焼成時の

条件を適正に保つことにより適合率を向上させること

ができるように思われる．液性は焼成品は大部分が

pH　7．0以上であったが，焼成品の一部と半焼成品お

よび未焼成品の全部がpH　7・0以下であった．これは

可溶性ケイ酸塩によるものと思われ，現行規定のうち

下限値については再検討の余地があるように思われ

る．塩酸可溶物については規格に適合するものは半数

以下であったが，種々の無機塩などの溶出によるため

に現行の規定：量を越えたものと思われ，本規定も再検

討すべきものと思われる．ヒ素も規定量を越えるもの

が多かったが，食品用のケイソウ土としては，できる

限りヒ素含量を少なくするように努力すべきである．

強熱減量は焼成品の一部を除いてはいずれも規定量を

越えたが，この減量はケイソウ土の構成水分によるも

ので，この規格値についても検討を要するものと思わ

れる．

国立衛生試験所標準品（色素標準品）オレンジ工

　　標準品およびポンソーR標準品について

井上哲男・神蔵美枝子・村上信江

功eSホα％面γd80∫翫‘伽α己血8ホ伽虚β（ゾ胸σ信θ瘤Soδθηoθs・

　　‘‘0γα％9θIS古α7L（iα7・（濫，，α％己‘‘Poηoθα％RSホα％（江αゲ（彰”

Tetsuo　INOUE，　Mieko　KA胚IKURA　and　Nobue　MuRAKA皿1

　　Dye　Standards　of　National　I鳳stitute　of　Hygienic　Sciences，“Orange　I　Standard（C．1．14600）”

and“Ponceau　R　Standard（C．1．16150）”were　prepared．　Purities　of　these　Dye　Standards　were

determilled　by　titanium　trichloride　method．

　　The　contents　of　pure　dye　were　as　follows：　Orange　I　Standard．．．．96。5　per　cent，　Ponceau　R

Standard．．。．96　per　cent．

　　Infrared　and　visible　absorptioh　spectra　were　shown　in　Figs．1～4．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　医薬品および化粧品用色素1）として用いられるオレ

ンジ1，ポンソーRの確認試験または定量に用いられ

る標準品としてオレンジ1標準品およびポンソーR標

準品を製造したので，それらの試験成績を報告する．

　実験装置「

　日立分光光度計EPU－2A型，日立自記分光光度計

EPS－2型，日本分光赤外分光器DS　301型，　Beckman

pH　Meter（Model　76）．

　オレンジ1標準品（C．1．146002｝）

　性状　暗赤かっ色粉末．

　確認試験：食品添加物公定書3）中確認試験の項（1）一

（5）までの試験に適合する．極大吸収波長476mμ
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Curve　1：0．02　N　AcONH4，

　　　2：0．1NHC1，
　　　3：0．1NNaOH，　conc．5mg／Z
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Fig．3．　Absorption　spectra　of　Ponceau　R

　　　Standard
　　　　Curve　1：0．02　N　AcONH4，

　　　　　　　2：0．1NHC1，
　　　　　　　3：0．1NNaOH，　conc．10　mg／Z

（0．02N酢酸アンモニウム溶液）．

吸収スペクトル　Fig．1．

赤外吸収スペクトル　Fig．2（KBr法）．

　純度試験：（1）渦状　澄明（0．1％水溶液）．

（2）水不溶物

（3）塩化物

（4）硫酸塩

（5）ヒ　　素

（6）重金属

（7）他の色素

0．04％．

0．17％．

0，01％．

0．2ppm（As203として）．

10PPm（Pbとして）．

1％水溶液0。05mZについて食品

添加物公定書3）に規定する方法でオレンジ1以外のス

ポットを認めない．

　（8）α一ナフトール4》検出しない．

　乾燥減量：3．82％（1g，1350，6時間）．

　含量：＝96．5％（19，硫酸デシケーター15mmHg，

24時間乾燥後三塩化チタン法）．

　ポンソーR標準品（C，1．161502））

　性状：暗赤色粉末．

　確認試験：食品添加物公定書3）中確認試験の項（1）～

（5）までの試験に適合する．極大吸収波長506mμ

（0．02N酢酸アンモニウム溶液）．

吸収スペクトル　Fig，3．

　赤外吸収スペクトル　Fig．4（KBr法）．

　純度試験：（1）溶状　澄明（0．1％水溶液）．

（2）水不溶物

（3）塩化物

（4）硫酸塩

（5）ヒ　　素

（6）重金属

（7）他の色素

0．02％．

0．15％．

0．03％。

0。2ppm（As203として）．

10ppm（Pbとして）．

1％水溶液0．05mZについて食品

添加物公定書3｝に規定する方法でポンソーR以外のス

ポットを認めない．

　（8）キシリジン4）　“Methods　of　Analysis　A・0・

A．C．”（9th　Ed．）に規定する方法によるとき0・01％・

　乾燥減量：3．48％（19，135。，6時間）．

　含量：96％（1．49，硫酸デシケーター15mmHg・

24時間乾燥後高塩化チタン法）．

　なお上記の色素標準品製造については三栄化学工業

株式会社色素部長黒川和男氏ならびに同検査課長神原

秀三郎氏のご協力をいただいた．ここに謝意を表する・

i

i

1

L　　　　I
4000　　　3000　　　　2200　　　1700　　　　1300　　　　1050　　　＿850　　　　650c111層1

Fig．2．　Infrared　spectrum　of　Orange　I　Standard

l　　I

t　I

l　　　　l
1

，　　　　　　　　㎜ 一 ，

4000　　　3000　　　　　2200　　　　1700 1300　1050　　850 650650CIll－1

Fig．4．　Infrared　spectrum　of　Ponceau　R　Standard
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文 献

1）厚生省令第30号，医薬品等に使用することがで

　きるタール色素を定める省令，昭和41年．8月31

　　日，官報号外第109号．

2）‘℃010ur　Index”，2nd　Ed．，　Vo1．3（1956），　Society

　of　Dyers　and　Colourists，　AmericanAssociation

　of　Textile　Chemists　alld　Colorists．

3）食品添加物公定書，P．85，94（1960）．

4）“Methods　of　Analysis，　A．0．A．C．”9th　Ed．，35，

　Coloring　Matters，　p．592，594（1960），　Associa－

　tion　of　O伍cial　Agricultural　Chemists，　Wash・

　ington，　D．　C．

国立衛生試験所標準型（色素標準品）アゾルビンエキストラ標準品，

　　　インジゴ標準品およびレーキレッドDBA標上品について

井上哲男・神蔵美枝子・村上信江

1）〃θS‘α％♂αγds　oノハ危痂％αZ　1％s協嚇θ（ゾ物φθπ勿So唇θπoθ8，

　　“〆120魚町θE1伽αS渉α％己α僧4”，“脳髄oS古α磁α㌍d”

　　　　　　α％（彩“LαたθEθ〔ε1）B1生sカα％（彰αゲ（江”

Tetsuo　INouE，　Mieko　KA皿IKuRA　and　Nobue　MuRAKA砿1

　　Dye　Standards　of　National　Institute　o‘Hygieni《卜Sciences，“Azo　Rubine　Extra　Standard（CJ．

14720）”，‘‘Indigo　Standard（C．1．73000）”and　“Lake　Red　DBA　Standard（C．1．15500　Barium　salt）”

were　prepared．

　　Purities　of　these　Dye　Standards　were　determined　by　titanium　trichloride　method．　The　contents

of　pure　dye　were　as　follows：　Azo　Rubine　Extra　S亡andard＿．95，5　per　cent，　Indigo　Standard＿．

96per　cent，　Lake　Red　DBA　Standard．．．．97．5　per　cent，

　　Infrared　alld　visible　absorption　spectra　were　shown　in　Figs．1～6．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　医薬品および化粧品用色素として用いられるアゾル

ビンエキストラ，インジゴ，レーキレッドDBAの確

認試験または定量に用いられる標準型としてアゾルビ

ンエキストラ標準品，インジゴ標準品およびレーキレ

ッドDBA標準品を製造したので，それらの試験成績

を報告する．

　実験装置

　日立分光光度計EPU－2A型，日立自記分光光度計

EPS－3T型，日本分光赤外分光器DS　301型．

　アゾルビンエキストラ標準品（C．L147201））

　性状：帯赤かっ色粉末．

　確認試験＝（1）本門の0．1％水溶液は帯紫赤色を呈

する．

　（2）二品の0．1％水溶液5mZに塩酸1mZを加え．

ると液の色はわずかに暗色となり，また10％水酸化

ナトリウム溶液を加えると赤色となる．

　（3）本品の濃硫酸溶液は紫色を呈し，この液2～3

滴を水5謡に加えると帯紫赤色を呈する．

　（4）本品の極大吸収波長は516mμである（0．02　N

酢酸アンモニウム溶液）。

　吸収スペクトル　Fig．1，

　赤外吸収スペクトル　Fig．2（KBr法）．

　純度試験：（1）避状　澄明（0．1％水溶液）．

　（2）水不溶物　0．00％．

　（3）塩：化ナトリウム　0．15％．

　（4）硫酸ナトリウム　0．05％．

　（5）ヒ　　素　　0．Oppm（As203として）．

　（6）重金属　　15ppm（Pbとして）．

　（7）他の色素　0．5％水溶液0．05mZについて％一

ブタノール・無水エタノール・1％アンモニア溶液（6

＋2＋3）によりろ紙クロマトグラフィーを行なうとき

アゾルビンエキストラ以外のスポットを認めない．

　乾燥減量：2．58％（19，135。，6時間）．

　含量：95．5％（0．259，硫酸デシケーター15mmHg，

24時間乾燥後三塩化チタン法）．

　インジゴ標準品（C．L730001））

　性状：暗紫青色粉末．

　確認試験：（1）本品の0．1％N，N一ジメチルホルム
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Fig．2．　Infrared　Spectrum　of　Azo　Rubine

　　　Extra　Standard

アミド溶液は紫青色を呈する．

　（2）本品の濃硫酸溶液は黄緑色を呈し，この液2～3

滴を水5m‘に加えると暗青色の沈殿を生ずる．

　（3）本品のN，N一ジメチルホルムアミド溶液の極大

吸収波長は610mμである．

　吸収スペクトル　Fig．3．

§

琶。．5

塁

　220　　　　　3DO　　　　　　　　　　　　　　　　　　500

　　　　　　　　　2（mμ）

Fig．3．　Absorptio且Spectrum　of　Indigo

　　　Standard（10　mgμN，　N－Dimethyl－

　　　formamide）

赤外吸収スペクトル　Fig．4（KBr法）．

純度試験：（1）溶状　澄明（0．1％N，N一ジメチル

ホルムアミド溶液）．

　（2）N，N一ジメチルホルムアミド不溶物　本品19

をとり，N，　N一ジメチルホルムアミド500　mZを加え，

水浴上に加熱したのち，食品添加物公定書2）中水不溶

物の項に従って同様に操作するとき0．23％，

　（3）エーテルエキス3｝　0．10％．

　（4）ヒ素1．Oppm（As203として）．

　（5）重金属　15ppm（Pbとして）．

　硫酸性灰分：0．63％．

｣燥減量：0．50％（1g，135。，6時間）．

　含量：96％（0．269，硫酸デシケーター15mmHg，

24時間乾燥後三塩化チタン法），

　レーキレッドDBA標準品（C．　L　155001）Barium

Salt）．

　性状：とう色粉末．

　確認試験：（1）本品の酸性希エタノール溶液（4％

塩酸に同容量の無水エタノールを加える）は黄赤色を

呈する．

　（2）本品の濃硫酸溶液は帯青赤色を呈し，この液

2～3滴を水5m‘に加えると，とう色の沈殿を生ずる・
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Fig。5．　Absorption　Spectrum　of　Lake　Red　DBA

　　　Standard
　　　　（4％HC1・C2H50H（1：1））
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4000　　　　3000　　　　2200　　　　1700　　　　1300　　　　105q　　　　　850　　　　650c111顧：

Fig．6．　Infrared　Spectrum　of　Lake　Red　DBA湿

　　　Standard

i　　　9

一

一

　（3）本品の飽和酸性希エタノール溶液の極大吸収波

長は484mμである．

　吸収スペクトル　Fig．5．

　赤外吸収スペクトル　Fig．6（KBr法）．

　純度試験：（1）溶状　澄明（0．1％水溶液）．

　（2）塩化ナトリウム　0・01％．

　（3）硫酸ナトリウム　0．00％．

　（4）ヒ素　　0．1PPm（As203として）．

　（5）重金属銅（Cu）80　ppm．

　（6）他の色素　本品の飽和酸性希エタノール溶液

0．1mZについてメタノール・水（1＋1），メタノール・

水・強アンモニア水（20＋20＋1）およびエチレングリ

コールモノメチルエーテル・水。強アンモニア水（10

＋30＋1）によりろ紙クロマトグラフィーを行なうとき

レーキレッドDBA以外のスポットを認めない．

　（7）ベタナフトール　“Method　of　Analysis

A．0．A．C．”（9th　Ed．）3Uこ規定する方法によるとき検

出しない．

　乾燥減量：0．66％（1g，135。，6時間）．

　含量：97．5％（0．189，硫酸デシケーター15mmHg，

24時間乾燥後三塩化チタン法）．

　なお，上記の色素標準品製造については三栄化学工

業株式会社色素部長黒川和男氏，同検査課長神原秀三

郎氏ならびに脚色ピグメント株式会社のご協力をいた

だいた．ここに謝意を表する．

　（なお，上記の医薬品および化粧品用色素のうちア

ゾルビンエキストラおよびレーキレッドDBAは薬事

法の改正（昭和41年8月31日）4）により，その指

定が取り消された）．

文 献

1）“Colour　Index”，2nd　Ed．，VoL　3（1956），　Society

　of　Dyers　and　Colourists，　American　Associa・

　tion　of　Textile　Chemists　and　Colorists．

2）食品添加物公定書，第2版（1966）．

3）“MethQds　of　Analysis　A．0．A．C．”9th　Ed．，35，

　Coloring　Mat亡ers　（1960），　Association　of

　O伍cial　Agricultural　Chemists，　Washington，

　D．C，

4）厚生省令第30号，医薬品等に使用することがで

　きるタール色素を定める省令，昭和41年8月

　31日，官報号外第109号．

　　　　　　　　　　　　　　　1

国立衛生試験所標準品（色素標準品）エワスロシン標準品

　　　　　　およびローズベンガル標準品について

井上哲男・神蔵美枝子・村上信江

1）〃θS古απ面γdsOノ漁古伽αZ1％S観励θ0／殉σづθ痂oSOぜθη0θ8，

　“肋塑んゲos騙θS捗㈱dαゲ♂”㈱d“Ro8θBθ銘9αZθSεα鰯α引己”

　Tetsuo　IKouE，　Mieko　KAMIKuRA　and　Nobue　MuRAKAMI

　　Dye　Standards　of　National　Institute　of　Hygiellic　Science，“Erythrosine　Standard（C．1．45430）”

and“Rose　Bengale　Sta！1dard（C．1．45440）”were　prepared，

　　Pudties　of　these　Dye　Standards　were　deter朗ned　by　gravimetric　nlethod．　The　contents　of

pure　dye　were　as　follows＝　Erythrosine　Standard，．，95　per　cent，　Rose　Bengale　Standard．．．．95

per　cent．

　　Infrared　and　visible　absorption　spectra　were　shown　in　Figs．1～4．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　食用，医薬品および化粧品用色素として用いられる

エリスロシン，ローズベルガルの確認試験または定量

に用いられる標準品としてエリスロシン標準品および

ローズベンガル標準品を製造したので，それらの試験

成績を報告する．
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Fig．3．　Absorption　Spectra　of　Rose　Bengale

　　　Standard
　　　　Curve　1：0．02　N　AcONH4

　　　　　　　　2：0．1NNaOH，　conc．5mgμ

　実験装置

　日立分光光度計EPU－2A型，日立自記分光光度計

EPS－2型，日本分光赤外分光器DS　301型．　Beckman

pH　Meter（Model　76）．

　エリスロシン標準品（C．1．454301））

　性状　赤かっ色粉末．

　確認試験：食品添加物公定書2）中確認試験の項（1）～

（5）までの試験に適合する．極大吸収波長526mμ

（0．02N酢酸アンモニウム溶液）．

　吸収スペクトル　Fig。1．

　赤外吸収スペクトル　Fig・2（KBr法）．

　純度試験（1）溶状　澄明（0．1％水溶液）．

（2）水不溶物

（3）液　　性

（4）塩化物

（5）硫酸塩

（6）ヒ　　素

（7）重金属

（8）他の色素

0．02％（1％水溶液）．

pH　6．8．

0．23％．

0．05％．

0．2ppm（As203として）．

10ppm（Pbとして）．

0．1％水溶液0．05mZについて食

品添加物公定書2）に規定する方法でエリスロシン以外

のスポットを認めない．

h
1

000　　　　3000　　　　2200　　　　　ユ700　　　　1300　　　　　1050 850　　650　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　cm一二

Fig，2．　Infrared　Spectrum　of　Erythrosine

　　　Standard

　有機性結合ヨウ素3｝：55．45％．

　乾燥減量：2．98％（19，135。，6時間）．

　含：量：95％（19，硫酸デシケーター15mmHg，24

時間乾燥後重量法）．

　ローズベンガル標準品（C．1。454401｝）

　性状：赤かっ色粉末．

　確認試験：食品添加物公定書2）中確認試験の項（1）～

（5）までの試験に適合する．極大吸収波長548mμ

（0．02N酢酸アンモニウム溶液）

　吸収スペクトル　Fig．3．

　赤外吸収スペクトル　Fig，4（KBr法）．

　純度試験（1）溶状　澄明（0．1％水溶液）．

（2）水不溶物

（3）液　　性

（4）塩化物

（5）硫酸塩

（6）ヒ　　素

（7）重金属

（8）他の色素

0．02％．

pH　7．5（1％水溶液）．

0．06％．

0．12％．

0．4ppm（As203として）．

10ppm（Pbとして）．

0．1％水溶液0．05mZについて食

品添加物公定書2）に規定する方法でローズベンガル以

外のスポットを認めない．

　有機性結合ヨウ素3｝：48．11％．

4　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　650cm一且

Fig．4．　Infrared　Spectrum　of　Rose　Bengale

　　　Standard

1
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　有機性結合塩素3〕二13．39％．

　乾燥減量：3．04％（19，135。，6時間）．

　含量：95％（19，硫酸デシケーター15mmHg，24

時間乾燥後重量法）．

　なお，上記の色素標準品製造については三栄化学工

業株式会社色素部長黒川和男氏ならびに同検査課長神

原秀三郎氏のご協力をいただいた，ここに謝意を表す

る．

三 献

1）‘‘Colour　Index”，2nd　Ed．，　Vo1．3（1956），　Society

　of　Dyers　and　Colourists，　American　Associa．

　tion　of　Textile　Chemists　and　Colorists．

2）食品添加物公定書，第2版P。189，199（1966）．

3）　“Methods　of　Analysis，　A．0．A．C．”9th　Ed．，

　35，Coloring　Matters　p，600～601（1960），

　Association　of　OHicial　Agricultural　Chemists，

　Washington，　D．　C．

コールドパーマにおける毛髪の前処理の影響について

南城　実・狩野静雄・小林紀子＊

野θα伽θ幡傭んωdPθ僧？παπθ蛎ワ肋θSo臨伽α！諺θ㌍伽Pゲθ古ゲθα伽傭0！翫疹ゲ

Mi血oru　NANJO，　Shizuo　KANo　and　Noriko　KoBAYAsHI

　　Harming　actions　to　hair　with　cold　wave　solution　are　influenced　by　methods　of　pretreatment。

After　pretreatments，　drying　the　hair，　soaking　in　water，　oil，　alkali　solution　or　hair　lacquer，　and

removing　oily　substances，　the　hair　was　treated　with　cold　wave　solution．　The　tensile　strength

of　the　treated　hair　by　some　ways．were．　compared　with　un　treated　hair．　At　the　same　time，　effects．

of　intermediate　rinse　with　citric　aciすsolution　were　checked．　Tensile　strength’of　hair　pretreated

with　alkali　solution，　hair　Iacquer　and　dried　was　eminently　decreased．

　　To　avoid　such　damage　of　hair　with‘cold　wave　solution，　the　hair　is　necessary　to　hold　a　proper

quantity　of　moisture　and　oily　substances．　It　is　also　favorable　to　rinse　intermediately　with　citric

acid　solution．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　．（Received　May　31，1967）

　コールドパーマ液による毛髪に対する影響は，前

報2～4）においても種々検討を行なったように，ヘアブ

リーチ，ヘアダイなどその他の処理を併用することに

よって傷害は増大する．すなわち，コールドパーマ液

で処理することによって，処理前の潜在的な傷害がさ

らに再現される傾向が推察される．これらの処理前の

毛髪の状態の変化がコールドパーマ液の処理によって

傷害におよぼす影響について検討した．

　成人女性の未処理毛髪を用い日常生活における環境

を推測して，水浸，脱脂，油浸，乾燥，アルカリ処理

などの前処理をしたのち，さらにコールドパーマ液で

処理し，その前後の毛髪の強度変化を比較する実験を

行なった，また，これと同時にコールドパーマによる

毛髪の傷害防止上しばしば行なわれるクエン酸などの

有機酸水溶液による中間リンス処理の効果についても

実験を行なった（表1，表2）．

＊日本化粧品工業連合会

　1・　毛髪の前処理条件

　水浸毛髪：室温で水中に24時間以上放置した．脱

脂毛髪：アルコールおよびエーテルで各1時間脱脂し

た．油浸毛髪：オリーブ油中に24時間以上放置した．

乾燥毛髪：シリカゲルデシケーター中に24時間以上

放置した．アンモ：＝アアルカリ処理毛髪＝アンモニア

水および塩化アンモニウムを用いてアルカリ度7．00

mZ（コールドパーマ用剤基準試験法による），　pH　9．50

に調製した溶液に20分間浸し，流水で20分間水洗

したのち風乾した．苛性アルカリ処理毛髪：水酸化ナ

トリウムと燐酸ナトリウムを用いてアルカリ度6，99

mi，　pH　9．50に調製した溶液に20分間浸し，流水で

20分間水洗したのち風乾した．ヘアラッカー処理毛

髪：市販のエアゾール式ヘアラッカーを噴霧したのち

10日間室温に放置した．

　2・　コールドパーマ液処理

　市販コールドパーマ液（pH　9．20，アルカリ度4．78

mZ，チオグリコール酸5．21％）で30。で20分間処
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表1．毛髪の前処理による強度変化

前処理の種類

未処理毛髪

水浸毛髪
脱脂毛髪
油皿毛髪

乾燥毛髪
アンモニアアルカリ処理毛髪

苛性アルカリ処理毛髪

ヘアラヅカー処理毛髪

伸び始め強さ
（kg／mm2）．

8．84

6。77

8．46

8．68

12．11

9．55

9．84

8．67

破　断　強　さ

（kg／mm2）

19．63

17．68

19．54

19，60

24．62

20。15

20．60

18．83

低下率（％）

一9．93

－0．45

－0．13

十25．42

十2．65

十4．94

－4．08

伸び始め破断
の強　さ　比

451．03

38．30

43．31

44．30

49．19

47．39

47．77

46．04

表2．　コールドパーマの前処理影響による毛髪の強度変化

前処理の種類

未処理毛髪

水浸毛髪
脱脂毛髪
油日毛髪
乾燥毛髪
アンモニアアルカリ処理毛髪

苛性アルカリ処理毛髪

ヘアラッカー処理毛髪

第1臼後　クエン酸処理

第2剤後　クエン酸処理

伸び始め
強　　さ
（kg／mm2）

7．52

7．25

6．95

7．81

6．82

6．87

6．97

6．71

8．04

7．67

破断強　さ

（kg／mm2）

15。40

15．25

15．04

16．74

14．52

14．69

14．99

14．72

17．09

16．95

低下率（％）

一21．34

－22．31

－23．38

－14．72

－26．03

－25．17

－23．64

－25．01

－12．94

－13．65

伸び始め破
断の強さ比

48．83

47．54

46．21

46．65

46．97

46．77

46．50

45．58

47．05

45．25

ウェーブ率
　（％）

91．40

90．32

91．13

90．32

91．13

91．94

91．13

・89．52

91．94

92．74

理し，5分問水洗したのち30。で30分間第2剤

（KBrO359／水150　mZ）処理し，流水で20分間水洗

後風乾した。

　3．　毛髪強度の測定

　前報4）の測定法にしたがって行なった．

　4．　ウェーブ率の測定

　前報1｝のウェーブ効果測定器具を用いて，2・の処理

を行ない，ウェーブ％を求めた．

　5・　クエン酸溶液による処理

　第1剤後クエン酸処理：2・の第1剤処理後，水洗を

1分間で中止して，0．2％クエン酸水溶液に室温で20

分漬けてから水洗し，以下第2剤処理を同じように行

なった．

　第2剤後クエン酸処理：2・の第2剤処理後，水洗を

1分間で中止して，0．2％クエン酸水溶液に室温で20

分漬けてから以下同じように水洗し，風乾した．

　　　　　　　　考　　　察

　毛髪のコールドパーマによる傷害は，その前処理の

条件による影響が大きい．乾燥毛髪，アルカリ処理毛

髪では，コールドパーマ液処理を行なうことによって

毛髪の引張強さが極度に低下し，これにくらべて油浸

毛髪では低下が少ない．また，ウェーブ率では一般に

油浸毛髪がコールドパーマがかかりにくいと考えられ

がちだが，本実験では他の諸条件とくらべて特に明ら

かな差異は認められない．したがってコールドパーマ

液処理による毛髪の傷害防止上適度な湿潤と油分をお

びていることが好ましく，またクエソ酸水溶液による

リンス処理も有効であることが認められた．
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わが国11都市の街路大気の鉛汚染について

山手　昇・松村年郎・．外村正治

Lθα己伽霧α？π伽α毒伽0ノ』．砕0πS‘γθθホ脇研θびθη11血ゴ0㌍α古づθ8伽」㈱㈱

Noboru　YAMATE，　TosirδMATsuMURA　and　Masaharu　ToNo瓢uRA

　　Lead　concentrations　in　atomosphere　on　crossiags　and　road　sides　in　eleven　major　cities　were

de亡ermined．　The　lead　co磁pounds　were　collected　with　glass　fibre創ter（Gelman　type　A）and

analyses　were　carried　out　by　polarography．　The　lead　concentrations　in　daytime　were　betwee職

0．78and　11．17μg／m3．　The　lead　concentration　at　the　route　20　in　Tokyo　was　highest（11．17μg／m3），

whereas　at　Sasashima　in　Nagoya　and　at　Yayoikan　ill　Yokkaichi，　the　values　were　iowest（0。78μglm3）．

　　The　lead　concentrations　in　atomosphere　on　crossings　and　road　sides　were　iロflue血ced　by　trafHc

density，　traf丑。　stagnation，　road　colldition，　meteorogical　and　geographical　conditions．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　自動車用ガソリンにアンチノッキング剤として添加

してある四エチル鉛は運転中に無機鉛の形で大気中に

放出されるので，交通量の多い都市の住民は鉛汚染に

絶えずさらされている．大気中華量に関しては2，3の

報告1・2β）があるが，測定条件などが異なるため厳密な

比較は困難である．われわれは1966年の7～10月に

わたり東京都を含む11の都市の交差点および沿道に

おいて同一の測定法により鉛汚染の実態調査を実施し

たので報告する．

測定方法

　鉛の測定は12の交差点，2ヵ所の幹線沿道と路地

の計16地点の路上において日中に実施した。東京都

の大原町交差点，甲州街道および2ヵ所の路地では1

日1回の割で8時間あるいは12時間の連続捕集を6

日間，大阪，鹿児島および東京都の霞ケ関は1回1時

間の捕集を1日3回，その他の地点は1回1時間の捕

集を1日5回行なった．

　鉛の捕集はガラスセソイフィルター（ゲルマン社タ

イプA一粒径0．2μ以上の粉じんの捕集i率98％）を

用い，8時間と12時間の長時間用には20x25　cmの

：フィルターに毎分1m3の通気速度で，1時間用には

径5clnのフィルターに毎分25　Zの通気速度で捕堕

した。

　鉛を捕集したフィルターはその必要量をきりとり，

0．1N硝酸を加え鉛を溶出させ矩即吟ポーラログラフ

（柳本pA　202型）で分析した．鉛濃度は大気1立方

米中の鉛：量μg／m3で表示した．

　交通量：は30分毎に5分間交差点に入った四輪車以

上の車を数え平均した．ただし，東京の霞ケ関，大原

町および甲州街道の交通量は自動記録計で行ない他の

地点に準じて5分間の平均交通量に換算した．

　風速は交通量同様に30分毎に路上で測り，平均し

た．ただし，東京の大原町，甲州街道および路地の風

速は大原町交差点隅の地上18mの自記記録計によっ

た．

測定結果および考察

　測定結果は表1に総括してしめした．交差点および

沿道の日中の鉛濃度は0．78～11．17μ9／m3であり，最

高は東京都甲州街道の平均7．33（4．39障11．17）μ9／m3

で他の地点よりいちじるしく高い．つぎは東京都の霞

ケ関（厚生省前）の3．60μg／m3，以下順に平均値

（μ9／m8）を並べると東京都祝日橋3・02，東京都大原

町交差点2．81（6日間の平均値），新潟2．72，鹿児島

2．11，金沢2．02，福岡1．68，大阪1．40，京都1．35，

仙台1・24，青森0・79，四日市および名古屋は0．78

で最も低い．交通量（5分間の平均走行台数）につい

てみると最高は東京鉾田橋の900台，最低は青森の

95台，鉛濃度が最高の甲州街道は351台，最低の名

古屋は520台，四日置は245台であって，交通量と

鉛濃度の一定の関係を測定地点間において見出すこ

とは困難である．この関係を定量的に把握するには

①測定の地点数および期間　②交通量の車種別（ガソ

リン，ディーゼル，プロパンエンジン）および排気量

③測定地点の周辺の地型，交通のながれ，気象条件な

ど総合的な検討が必要であろう．

　交通量による大気中鉛濃度の度合（鉛濃度／交通量）

を各地点間で比較すると最高は東京の甲州街道，つぎ

は東京霞ケ関，以下鹿児島，金沢，青森，新潟，東京

大原町，仙台，福岡，東京祝田橋，四日市，京都，大

阪，名古屋の順となる．この結果，交通量の割合によ
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表1．　大気中鉛濃度測定成績（1966年7～10月）

地　　点

仙台市東二番町交差点

青森沖館篠田交差点

新潟市東港線十字路

金沢市片町交差点

福岡市天神町交差点

鹿児島市平之町交差点

大阪梅田新道i交差点

京都四条烏丸交差点

四日市弥生館前交差点

名古屋嘉瑞島交差点

東京都園田橋交差点

東京都霞ケ関厚生省前

東京都大原町交差点

（甲州街道と環状7号線の交差点）

東京都甲州街道

（大原町交差点より77m地点）

東京都甲州街道より

24m入った路地

東京都甲州街道より

50m入った路地

月　日　時刻

7，月25日　 8～17

7月．28日　 8～18

8月　　1　日　　　8～199

8月 4日　8～18

8月10日　8～18

8月13日　8～16

8，月　19　日　　　8～14

8月　22　日　　　8～18

8月24目　8～18

8月　25　日　　　8～18

7月22・日　8～18

7，月　14　日　　12～15

10，月4日　12～20

〃　　5日　8～20

〃　　6日　8～20

〃　　7日　8～20

〃　　8日　8酎20

”　　9日　　8～12

　　　av．

10月4目　12～20
〃　　5日　8～20

〃　　6日　　8～20

〃　　7日　8～20

〃　　8日　8～20

”　　9目　8～12

　　　av．

10月4日　12～20
〃　　5日　8～20

〃　　6日　　8～20

〃　　7日　8～20

〃　　8日　　8～20

〃　　9目　　8～16

　　　av．

10月

〃

〃

〃

〃

〃

4目

5日

6日

7日

8日

9日

av．

12～20

8～20

8～20

8～20

8～20

8～16

　鉛濃度μ9／m3
mln．　max．　av。

0．53　　　1。83　　　1．24

0．61　　　0．94　　　0．79

1．99　　　3．28　　　2．72

1．43　　　2．97　　　2．02

1．08　　　2．16　　　1．68

1．93　　　2．40　　　2．11

1．15　　　1．72　　　1．40

0．53　　　2．90　　　　1．35

0，43　　　1．17　　　0．78

0．43　　　1．53　　　0．78

1．75　　　6．56　　　3．02

1．85　　　5．08　　　3．60

1．98

4．06

1．73

2．61

2．58

3．88

2．81

4，39

5．80

7．37

6．20

11．17

9．03

7．33

1。28

2．06

2．25

2．81

1．81

3。33

2．26

1．25

1．14

1．00

1．43

1．47

1。73

1．34

交通量
台／5分

250

95

350

235

350

220

655

405

245

520

900

250

576

545

543

545

520

498

537

366

360

360

358

341

325

351

（一）＊

〃

〃

〃

〃

〃

〃

（一）＊

〃

〃

〃

〃

〃

〃

鉛濃度
　　　×103
交通量．

5．0

8．3

7．8

8．6

4．7

9．6

2．1

3．1

3．2

1．5

3．4

14．4

3．4

7．5

3．2

4．8

5．0

7．8

5．2

12．0

16．0

20．0

17．8

32．7

27．8

20．8

風　速
m／sec

0。7

1．2

1．5

0．6

1．4

1．9

1．3

1．0

1．7

0．9

1．0

1．0

4．2

3．7

3。5

3．5

2．2

2．0

3．2

4．2

3．7

3．5

3．5

2．2

2．0

3．2

4．2

3．7

3．5

3．5

2．2

2．0

3．2

4．2

3．7

3．5

3．5

2，2

2．0

3．2

＊交通量なし
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る鉛汚染は東京都の祝田橋，京都，大阪，名古屋など

の大都市の交差点は低くく，逆に鹿児島，青森，新潟

などの中都市の交差点は高い．東京甲州街道の鉛濃度

が高いのは，この地点は大原町交差点に近く信号待ち

や交通渋滞の影響によるものと考えられる．

　幹線道路付近の鉛濃度の分布は甲州街道7．33μ9／

m8（4．39～11．17μ9／m3），街道から24m離れた地点

2．26μg！m3（1．28～3．33μg／m3），50m離れた地点

L34μ9／m3（1．06～1．73μ9／m3）であった．この結果，

道路から離れた濃度は25mで道路の約3分の1，50

mで約5分の1に減少することがみとめられた．

要 約

　自動車排気ガスによる大気汚染調査の一環として全

国11の主要都市の交差点および沿道の日中における

鉛汚染の調査を実施した．鉛濃度の平均値は0．78～

11．17μg／m3で，最：高は東京都の大原町交差点に近い

甲州街道の7日間平均7．33μ9／m3（日平均4．39～

11．17μg／m3），最低は名古屋笹島および四日市弥生館

前交差点で共に0．78μ9／m3であった．街路大気中の

鉛濃度は交通量のほかに道路事情，交通渋滞度，周辺

の地型，気流のながれなどと密接な関係がある．

　今後は先に試作のした大気中鉛自動測定計を早急に、

活用して，さらに適確な鉛汚染の実態把握につとめた

い．

　最後に本調査に際しては明治大学理科連の自動車技

術研究部の学生諸君の絶大な協力をうけた．ここに謝

意を表する．
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皇居外苑内濠の水質について

小幡利勝・松井啓子

0短んθQ翻吻。ノ伽凧紘θγo／伽動僻ノレ働α古。！‘んθ1卿爾αZPαZ（娚

Toshikatsu　OBATA　and　Sachiko　MATsuI

　　As　the　sesults　of　water　analyses　are　shown　in　Table　1，　1．　The　pH　value　of　the　water　was

alkalized　by　growthing　of　Algae．　2．　As　the　temperature　of　the　water　rises，　the　decomposition

of　mud　was　facilitated　and　the　reducing　substances　increased．　3．　The　amounts　of　evaporated

residue，　ammonia　nitrogen，　chlorine　in　the　water　were　remained　almo＄t　unchanged。4．　The　water

pollution　by　sewage　was　a　little．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　1・皇居を囲ぎょうずる内濠は江戸城築城の際に掘

られたものであるが，こQ濠は確固たる水源をもた

ず，湧水，地表水（雨水）および皇居内の池などの余

水に依存していた．そのために濠水は次第に汚濁し，

その維持管理に腐心事となって来た．

　そこで首都高速度道路4号線千代田トンネルを濠に

還元するという理由で昭和40年12月桜田濠および

半二二に至る導水管を新設して湧水を濠に放流してい

る．一日平均の給水量約1，000トン余である．

　2・　水質試験について

　内濠水の水質については昭和35～36年の成績はあ

るが，採水位置および試験方法など不明の点が多く，

爾後の成績との比較は困難である。昭和40年以来筆

者らは厚生省国立公園局長よりの依頼により濠水の再

薦（

熱翫　ノ周面

ゆ
桜田濠

娩

、

＼

　　　　4

響・

図1．皇居外苑概要および検水採酌位置図

調査を始めた．その成績は表1のとおりである．

　検水採酌位置は図1のとおりで，常時5濠7ケ所の

濠水について，試験方法は一般陸水．（湖沼河川水）試

験法に準じ，つぎの項目について試験を行なった．

　気温（。C），水温（。C）（表面水温および濠底水温），

水深（cm），透明度（セッキー板，　Secchi　disk）（cm）・

pH値，　RpH値，蒸発残留物量（mg／L），浮遊物質量

（mg／L），過マンガン酸カリ消費量（mg／L），沃素消費

量（m，moZIL），塩素量（mg／L），アンモニア性窒素量

（mg／L），水位（それぞれに基点を定めそれから水面ま

での距離cm）．

　別に．40年8月20日噴水および飲水場の水を・

42年5月9日清水濠についての水質試験を，また

41年4月末に蛤濠の水についてシアン，水銀，有機

りんを水質基準に関する省令（昭和33年7月16日

省令23号）に定められた方法により試験した，

考 察

　以上の結果，季節により相異はあるが，藻類の発生

により濠水はアルカリ性化することがあり，また温度

の上昇に伴って濠底の汚泥の分解が促進せられ還元性

物質が増加することがわかった．しかし蒸発残留物，

アンモニア性窒素，塩素量などは大きな変化はなく，

下水，尿尿などによる汚染は小さいようである．ただ

渓流河川水と比較すると汚濁しているが，下水などに

比較すれば非常にきれいであるといえる．渓流河川水

の過マソガソ酸カリ消費量は秋川で0・58～21・10，工

場排水ではビタミン工場＞129，ジアスターゼ工場＞

147，クロマイ工場＞156であるのでこの濠水は都内

公衆浴場水程度（過マソ分ン酸カリ消費量平均13・83

～27ξ01）である。すなわちあたらしい補給水がなく・

雨水やわずか一日1，000トン程度の地下湧水に頼って

いる現状では，この濠の表面（約50万平方メートル）
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表1．　試 験 成

濠の
名称

（1）

正

比
谷．

濠

（2）

日

比

谷
濠

（3）

雪

濠

（4）

桔

梗

濠

（5）

　　

千
鳥
ケ

淵

（6）

　ネ　

桜

田

濠

（7）

桜

田

濠

（8）

清
水
濠

測定日

40．4．19

40．8，20

41．3．18

41．9．13

42．5．9

40．4．19

40．8．20

41．3．18

41．9．13

42．5．9

40．4．19

40．8．20

41．3．18

41．9．　13＊

42．5．9

40．4．19

40．8．20

41．3．18

41．9．13

42．5．9

40．4，19

40．8．20

41．3．18

41．9．ユ3

42．5．9

40．4，19

40．8．20

41．3．18

41．9．13

42．5．9

40。4．19

40．8．20

41．3．18

41．9．13

42．5．9

42．5．9

天　　候

曇一時小雨

　晴
晴一時曇

　曇
　曇
曇一時小雨

　晴
晴一時曇

　曇
　曇
曇一時小雨

　晴
晴一時曇

　曇
　曇

曇一時小雨

　晴
晴一時曇

　曇
　雪
曇一時1」・雨

　晴
晴一時曇

　曇
　曇

曇一時小雨

　晴
晴一時曇

　曇
　曇
曇一時小雨

　晴
晴一時曇

　曇
　曇

曇

気温（。C）

10．5

31．5‘

13．0

25．8

28．6

10．8

32．3

13．0

25．8

28．5

10．9

33．0

14．0

26．1

28．0

11．0

33．0

14．0

25．4

28．0

11．1

32．1

15。0

25．2

26．6

10．4

32．8

14．1

24．8

15．6

10．5

32．5

14．0

24．8

16．3

25．8

濠表面水温
　（。C）

14．0

29．2

10．4

27．0

20．8

14．0

29．3

10．4

26。9

20．7

14．0

28．7

10．5

26．4

20．7

14．0

29．3

10．4

26。2

20．4

14．0

28．9

10．6

26．5

20．6

ユ4．0

28．9

11．1

26．2

20．1

15．0

29。5

11．0

26。3

20．9

20．0

濠底水温
　（。C）

14．0

28．9

10．0

26。4

21．0

14．0

28．9

10．0

26．4

21．0

14．0

28。5

10．2

26．2

21．0

14．0

28．5

10，0

26．2

20．5

14．5

28．5

10。2

26．5

21．0

14．5

28．5

10．7

26。3

20．8

15．0

29．0

10．7

26．2

21．2

20．5

透明度

78

59

97

47

71

73

67

96

47

80

40

35

46

64

47

51

28

53

53

51

22

68

34

26

59

60

36

93

29

60

67

35

86

29

57

35

pH値

7．95

8．4

6．8

8．35

8．6

8．1

8．3

6．8

9．1

8．8

8．3

9．0

8．4

7。2

9．4

9．3

9．4

8．4

6．7

9．6

9。0

10．15

9．2

8．0

9．8

8．6

10．6

8．2

9。1

9．2

8．3

10．1

7．7

9．1

9。2

10．6

RpH値

7．90

8．40

7．1

8．6

9．1

8。0

9．0

8。3

9．3

9．8

8．3

9．05

8．7

7．4

10．0

9．2

9．35

9．0

7．0

9．9

8．8

10．15

9．4

8．2

10．1

8．6

10．6

8．4

9．2

9．2

8．3

10．15

8．8

92
9。4

10．7

　＊常時の検水間門位置はヒシの発生甚だしいので約50m東寄りの位置で採酌

＊＊40年12月より291ton／day（千鳥ケ淵ポンプ所）を補給
＊＊＊40年12月より805to且／day（隼町ポンプ所）を補給
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績 表

蒸発残留物
　（mg／L）

243

158

224

149

207

246

154

200

167

208

216

188

195

193

217

240

207

192

205

225

229

137

177

161

175

236

195

209

178

275

222

190

2α7

179

253

215

浮遊物質
（mg／L）

38

　9

22

24

　3

35

　9

　0

10

17

33

19

　7

13

　2

39

34

　2

10

35

44

22

　4

　6

50

44

48

　0

27

65

37

39

　0

22

31

15

過マンガン酸
カリ消費：量

17．4

20．3

10．6

25．8

20．2

17。4

18．8

8．2

26．7

19．9

20．9

24．9

10．9

21．6

29．7

18．5

33．9

10．8

19．9

23．4

37．1

24．0

13．7

45，2

20．5

12．8

33．0

6，8

39．2

22．4

12．8

38．6

6．8

38．9

18．3

30，0

沃素消費量

4．3

7．1

2．8

5．9

5．1

5．1

5．9

3．5

4．8

5．2

3．7

6．0

3．1

5．9

6．3

4．6

5．9

2．6

5．5

52

6．1

96．4

2．9

6．1

6。7

4．5

6．1

3．0

5．6

5．1

4．7

6．0

2．3

5．8

5．8

6．2

塩素量
（mg／L）

23．6

20．4

16．2

17．6

19．6

24．3

19．3

15．5

18．0

20．0

24．0

20．0

14，8

18．0

21．8

33．6

21．1

15．5

17．6

21．1

18。6

12．9

13．4

13。7

22．9

26．5

18．2

14．8

14．8

22．5

25，7

19．7

15．5

15．8

21．8

24．4

アンモニア性
窒素（mg／L）

0．3

0．5

0．5

0．16

0．1

0．3

0．5

0．3

0．16

0．1

0．2

0．6

0．06

0．16

0．1

0．3

1．0

0．05

0．16

0．1

0．8

1．0

0．6

0．14

0．12

0．3

0．4

0．6

0．16

0．3

0．3

0．5

0．4

0．16

0．34

0．12

水　　位
　（cm）

117

132

103

128

137

310

327

300

325

337

430

433

424

282

429

210

212

190

203

205

222

172

168

170

191

330

320

316

319

342

97

82

75

80

100

218

水
（cm）
深

144

124

151

122

119

127

103

128

92

96

76

74

81

64

80

63

56

73

82

64

154

255

226

252

183

227

243

238

228

212

179

197

200

188

175

75
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から蒸散する量および湛水量（約87万トソ）に比較

していかにも僅少で，濠水の水位を保つだけで，とて

も置換する能力はないであろう．

　かくして汚濁防止に充分な量の新鮮な補給水が得ら

れず，また濠底の汚泥を除去することもできないとい

う現状では，ただ浮遊塵埃の除去や，浮遊物質の除去

による透明度の改善などの物理的（肉眼的）汚濁防止

と通気により汚泥を分解促進させて汚染物質を排除す

るとともに下水，汚水などのあらたな汚染物質の流入

をおさえることを考えなければならないであろう．

　　　　　　インシュリンに関する資料（その7）

国家検定からみた最近10年間のインシュリン製剤の動向

長沢佳熊・佐藤　浩・白井浄二

　　　　　　　　　　　　　0物漉θ1％s窃Z伽．711
Rθ8傭soノ翫孟伽αZ．4s8α劉。／1％s％Z伽Pゲ吻α㌍α伽η1）％㌍伽gThθsθ10Y診αγs

Kakuma　NAGAsAwA，　Hiroshi　SATO　alld　Jδji　SHIRAI

　　The　sterility　test　has　been　applied　to　all　insulin　preparations　for　the　national　assay　in　1963，

and　two　insulin　preparations　have　newly　been　added　for　the　assay　in　1965．

　　Although　the　number　of　the　assay　lots　has　been　increasing，　the　number　of　the　lots　unpassed

in　the　assay　has　decreased（only　14　in　1，32910ts　were　rejected　during　from　1957　to　1966）．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　画報1）では国家検定に合格したインシュリン製剤の

年間量（1953～1956年）を集計し，報告した．本知は

それ以後の10年間（1957～1966年）の年間量その他

について述べ，あわせて前報との比較を行なったもの

である。ただし，年間集計は1～12月に受付けた国産

および輸入製品で，不合格品は含まない．

1・　新製剤と検定項目および手数料の改訂

　1957年6月，インシュリン亜鉛水性懸濁注射液

（IZS），結晶性インシュリン亜鉛水性懸濁注射液（CIZS）

および無晶性インシュリン亜鉛水性懸濁注射液（AIZS）

が，1965年7月に中性インシュリン注射液（Act．）お

よび二相性インシュリン水性懸濁注射液（Rap。）が国

家検定品目に加えられた．検定項目については，1963

年2月以降，無菌試験（衛生微生物部担当）が実施さ

れるようになり，これに伴なって検体の収去本数も増

えた．1965年5月には検定手数料が改正されてほぼ

倍額になり，CIZSを例にとると，従来の9，700円が

23，400円となった．

2・検定合格数量

　1966年の全製剤の総合計を10年前（1957年）の

Table　1．　The　amoun亡◎f　various　insulin　preparations　passed　for　nadollal　assay．

yea「

1957

　58

　59

　60

　61

　62

　63

　64

　65

　66

Insulin　P「eParations　（1，000　units）

Ins．

111，179．2

113，756，4

97，736．8

106，355，8

101，916．7

82，396．2

87，132．8

89，795．9

68，455．5

63，664．1

PZI

19，500．0

21，000．0

17，600．0

22，150．0

21，130．5

19，888．0

20，862。4

18，536．7

19，688、4

16，367．5

NPH IZS

25，334．0

30，850．0

30β60．0幽

36，800．0

46，239．0

48，625．0

60，733．8

54，570．8

69，646．8

68，443．2

10，778．8

15，856．4

37，659．6

55，354，4

56．676．4

69，161．8

121，354．8

129，212．4

126，526．0

181，684．0

AIZS

　770．4

　913．2

　559．2

2，225．6

2，274．0

2，178。8

4，105．2

3，818．8

3，998．8

4，686．0

CIZS

　895．2

　839．6

　638．8

3，078．4

1，624．8

2，968．4

4，059．6

3，649．2

3，558．0

6，472．4

Act． Rap，

Total　units

（1，000units）

1，191．2

8，373．6

3，590．4

22，361．6

168，457．6

182，215．6

184，554．4

225，964．2

229，861．4

225，218．2

298，248．6

299，583．8

296，655．1

372，052．4
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0　［A］100 200 300 400
　（mi1Hon　U）

　ユお　

蓄器
む　66

O　　［B］ 100 200

　ユ　らマ

　器

　66
　ユ　ら　

冨器
こ｝　66

　ユ　うア

　89

　66
　ユ　ら　

　99

　66

昌

Ins．

PZI

NPH

（mjllion　U）

Fig．1．　［A］Shows　the　anual　total　units　of

　　　insulin　preparations　passed，［B】Shows

　　　the　anuaI　units　of　respective　insulin

　　　preparations　passed．

それと比較すると，約220％に増加し，インシュリン

消費量がますます伸びていることを示している．これ

を製剤別にみると，プロタミンイソシュリン亜鉛水性

懸濁注射液（PZI）は，ほぼ一定であるが，インシュリ

ン注射液（lns．）は漸減，イソフェソ・インシュリン水

性懸濁注射液（NPH）はやや増加の傾向を示している・

これらに比べて，IZSの増加はきわめて著しく，1966

年のIZS数量（181，684，000　u．）は同年の前記3製剤

の合計（148，474，800u．）を上回っている．（第1表・

第1図）

3．検体数および不合格件数とその内容

　鮫膚当時と比べて検体数は平均約2倍に増加してい

るのに反して，不合格件数は非常に減少している．ま

たその不合格の内容（インシュリン含量，純度，持続

作用など）をみると，大いに品質が向上していると認

Table　2．　The　number　of　samples　examinated　and　unpassed．

yea「

1953
　～

1956

1957
　～

1961

1962
　～

1966

number　of
examination
　　lots
　（mean）

　275
（68．75）

　636
（127．2）

　693
（138．6）

number　of
exammatlon
　　lots
unpassed

15

3

11

Item　unpassed

volume

5

0

0

insulin

assay

6

2

0

prolongation

　　　of
insulin　ef〔ect

3

1

0

nltrogen
content

1

0

0

isophane
　rat10

0

0

3

sterility

　test

8＊

＊　1963・。・・3，　　1964・…　　3，　　1965・…　　2，　　1966・…　0

められる。1963年から実施された無菌試験において

も，初めの2年間でこそ6件の不合格品を出している

が，次の年では2件となり，1966年には皆無であっ

た．しかし，これは設備の改善，製造室，器具，容器

などの清浄について，以前より多くの注意を向けたた

めと思われるので，この点をおろそかにすると，これ

からも不合格品が出る可能性は大きいと考えられる．

（第2表）

文 献

1）長沢佳熊，佐藤浩，白井浄二：衛生試報，75，423

　（1957）．

●
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昭和38～41年度におけるビタミン剤の一斉取締試験成績

ビタミン化学部・大阪支所薬品部

艶8ヵs！bγ∠4搾α％gθ♂肋8pθo疹壱侃。ノ碗診α幅％P僧θpαゲα診伽sか伽1963古01966

Department　of　Vitamins　and　Department　of　Drugs，　Osaka　Branch

　　Results　of　tests　for　arranged　inspection　of　vitamin　preparations　from　1963　to　1966，　and　studies

．related　to　the　tests　are　described，　including　some　discussions，　The　items　of　vitamin　preparations

tested　were　as　follows：　liquid　multivitamin　preparations　containing　V．　B1，　V．　B2　and　V．　C　iロ1963，

V．B2　injections　and　V．　B2－phosphate　injections　i且1964，　vitamin　capsules　and　tablets　for　hepatic

diseases　containing　V．　BI　or　V．　C　in　1965，　and　V．　B12　injections　and　V．　C　tablets，　microgranules，

and　troches　in　1966．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

昭和38年度

　品目　アンプルまたはこれに類似した容器に充填さ

れたビタミンBi，ビタミンB2，またはビタミンCを

含有する内服用栄養剤（液剤）

（略称　アンプル入り栄養剤）

　試験項目　製剤中のビタミンB1，ビタミンB2，ま

たはビタミンCの定量試験並びに異物試験

　試験方法　塩酸チアミンおよび硝酸チアミソの定量

法：パームチット処理後，酸化剤としてフェリシアン

化カリウムを用いるチオクロム螢光法を用いたが，酸

化剤として臭化シアンを用いる方法も併用した．

　リボフラビソおよびリン酸リボフラビンの定量法：

ルミフラピン螢光法を用いた，

　アスコルビン酸の定量法：インドフェノールーキシ

レン法を用いたが，インドフェノール滴定法も併用し

た．

　異物試験法（参考試験）：本剤の溶液は原則として気

泡をたてず，縦横および逆さにして観察する時，澄明

でたやすく検出される不溶性異物があってはならな

い．なお，アンプル容器が透明でない場合は，よく洗

濫した透明なガラス容器に移して，前記と同様の観察

をするものとする．

　判定基準　それぞれ表示量の90～140％を適とす

る．

　分担本所：東日本（北海道，東北，関東および中

部地方）大阪支所：西日本（近畿，中国，四国および

九州地方）

　試験成績　本所；適55，不適7，計62．支所：適

91，不適7，計98．合計160．（適146，不適14）

　不適の内訳はB1含量不足2，　B2含量不足6，　B2含

量過多1，C含量不足5，混濁の甚しいもの1で，こ

の中にはB2とCが共に含量不足のもの1件を含ん

でいる．

　考察　この試験はある時点における含量試験である

から，そのビタミンが相当に不安定であっても，新し

く製造されたものがすぐ収去されて試験された場合に

は適品となるが，少し時間がたつと不適品となるかも

知れない．このような液剤の場合のピタミソの安定性

については大いに問題がある．

　そこでこれに関連して，厚生科学研究の一部として

ビタミン化学部および大阪支所において若干の研究を

試みた．それらの報告は昭和37年度　医薬品の経時

変化に関する研究，昭和38年度　医薬品の品質確保

に関する研究，昭和39年度　医薬品の安定性に関す

る研究の中に含まれている．ビタミン化学部では市販

アンプル入り栄養剤21種中のCの安定性について調

べたが，製造後すでに2～3ヵ月経過した時点で，表

示量の90％以下のもの5検体，25。，6ヵ月後に12

検体，25。，1年後に18検体となった．また25。，1年

の分解率は10～40％（平均27％）で，この分解率は

40。，67日の分解率とほぼ一致していた．なお活性化

エネルギーを21kcal／moleと仮定して，40。および

50。における試験予定日を理論的な考察に基づいて設

定して実験した［衛生化学11，70（1965）1．

　大阪支所では一般的処方のほかに生薬エキスまたは

　　　　　　　　　　　のアミノ酸を配合したものなど6種の自製試料を調製

し，室温および40。におけるCの安定性を調べたが，

室温12ヵ月の分解は平均22％で，これは40。，3ヵ

月に相当しているという結果を得ている．またCの分

解に従って還元性の非C物質（レダクトン類）が生じ

てくるので，古い試料についてCを定量する場合はイ
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ンドフェノール・キシレン法，ホルマリン変法によっ

て非C物質を差し引く方が良いと思われる，

　またアンプルの材料として合成樹脂が使われ始めて

いたので，それに入れた液剤中のビタミンの安定性に

ついても調べ，前述の厚生科学研究の報告の中に入れ．

た．大阪支所では，ポリプロピレンとAS樹脂（アク

リルニトリルとスチレンの共重合体）のアンプルを用

い，自製試料および市販品について，B1，　B2，　Cの安

定性をガラスアンプルの場合と比較した．プラスチッ

ク製アンプル中のCは著るしく速かに分解してしまう

から，プラスチック製アンプルの場合はCを入れるこ

とは禁止すべきである．特にポリプロピレンの場合の

方が著るしい．これは通気性があって空気が混入する

ためと考えられるが，一方AS樹脂の方が保存中の液

量の減少が大きいので，水蒸気の透過はAS樹脂の方

が大きいと考えられる．またCの存在はB1の安定性

を悪くするという結果も得た．プラスチックの基材そ

のものはCの安定性に影響は与えない．

　ビタミン化学部でも，ポリプロピレン，ポリスチレ

ン，AS樹脂（サランコーティングを施したもの）のア

ンプルを用い，塩酸チアミン，リン酸リボフラビン，

塩酸ピリドキシン，シアノコバラミン，ニコチン酸，

ニコチン酸アミド，葉酸，アスコルビン酸，メナジオ

ン亜硫酸水素ナトリウムの単味水溶液の安定性を，ガ

ラスアンプルの場合と比較した．これらのビタミンに

対し，二，三の例外を除き，特に著しい影響は認めら

れなかったiただポリプロピレン，ポリスチレン中の

アスコルビン酸は著るしく速かにに分解した．ただサ

ランコーティングしたAS樹脂ではアスコルビン酸の

分解はガラスの場合とほとんど同じで，また液量の減

少も比較的少なかった．この点サランコーティングの

効果がかなり出ていたように思われた．またメナジオ

ン亜硫酸水素ナトリウムの分解はガラスに比べ，一般

にプラスチック容器では速かであった．

　今回の一斉取締試験に関連して以上のような付随的

な実験を試みたので，その概要を述べた．なおアンプ

ル入り栄養剤の異物試験については，注射液と異なり

内服用であるから，僅かな不溶物があっても特に支障

があるとは考えられないが，ガラスの破片などを含む

場合は危険であるので，その試験法と判定基準に関し

ては今後検討を要すると思う．

昭和39年度

ン酸エステル）注射液

　（3）リボフラビソまたはリソ酸リボフラビソを含有

する日本薬局方外混合ビタミン注射液（ミネラル等を

添加したものを含む）

　試験項目　（1）および（2）：日本薬局方による試験

　（3）：製剤中のリボフラビンまたはリン酸リボフラ

ビソの定量および異物試験

　試験方法　（3）：ルミフラビン螢光法

　異物試験：日本薬局方製剤総則15　注射剤（9）に

よる．

試　験　成　績

本　所

（1）

（2）

（3）

計

適不適計

3　1　4
11　1　12

45　6　51

59　8　67

支　所

適不適計

0　0　0
4　0　4
5　0　5

9　0　9

合　計

適不適計

3　1　4
15　1　16

50　6　56

68　8　76

　品目　（1）日本薬局方リボフラビソ（ビタミンB2）

注射液

　（2）日本薬局方リン酸リボブラビン（ビタミンB2リ

不適の中，含量過多1，含量不足4，異物混入3

　判定基準　（1）表示量の95．0～120．0％

　（2）表示量の95．Q鯉120．0％

　（3）表示量の90。Od25．0％

　分担　本所：東日本，支所：西日本

　考察　含量過多のものは表示量の220％であった．

そのこと自体は有害でないが，生産技術，品質管理の

面が充分でないと見るべきであろう．異物の混入とし

ては，ガラス破片や繊維状異物が多数混入しているも

の，白色異物が多数混入しているもの，黒色粉末状異

物が微量混入しているものがあった．

昭和40年度

　品目　塩酸チアミン，硝酸チアミソまたはアスコル

ビン酸を含有する日本薬局方外肝臓疾患用の錠剤およ

びカプセル剤

　試験項目　塩酸チアミン，硝酸チアミンまたはアス

コルビン酸の定量試験

　試験方法　塩酸チァミンまたは硝酸チアミンの定量

法：0．1N塩酸で加温抽出し，酢酸ナトリウムでpH

を約4．5に調整し，以下パームチット処理後，フェリ

シアン化カリウムまたは臭化シアンを酸化剤として，

チオクロム螢光法を用いる．

　アスコルビン酸の定量法：メタリソ酸液で抽出し，

以下イソドフェノールーキシレン法を用いたが，イン

ドフェノール滴定法も併用した．
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　判定基準　それぞれ表示量の90～130％

　分担本所：東日本，支所＝西日本

　試験成績　本所：適105，不適3，計108

　支所：適69，不適20，計89

　合計197（適174，不適23）

　不適の中，塩酸チアミンまたは硝酸チアミンの含量

過多4，同含量不足15，アスコルビン酸の含量不足

10・この中にはチアミソに関してもアスコルビン酸に

関しても不適のもの6件を含んでいる．

　考察　肝臓疾患用剤といっても能書に肝臓機能障害

に有効であると記載しているものを対象としているか

ら，実際には混合ビタミン剤または総合ビタミン剤と

区別できないものが多い．

　チアミンに関する含量過多は399％や254％にお

よぶものがあった．また同じく含量不足では50～70％

のものが多かったが，30％台のものも2件あった．

アスコルビン酸の含量不足では10％以下のものが2

件あった．

　またビタミンの含量は不足していなかったが，糖衣

がひび割れていたものが輸入品で2件あった．

昭和41年度

　品目　（1＞日本薬局方シアノコバラミン注射液

　（2）日本薬局方外ヒドロキソコバラミン注射液

　（3）アスコルビン酸を主剤として含有する錠剤（発

泡剤を含む），穎粒およびトローチ剤

　試験項目　（1）シアノコバラミンの定量

　（2）ヒドロキソコバラミンの定量

　（3）アスコルビン酸の定量

　試験方法　（1）水でうすめ，3611nμの吸光度を測

定し，361mμにおけるシアノコバラミンのEl臨を

207として計算：する，

　（2）pH　4．5の酢酸・酢酸ナトリウム緩衝液でうす

め，351mμの吸光度を測定し，351　mμにおけるヒ

ドロキソコバラミンの珊塩を195として計算する，

なお酢酸塩としては班誌＝187，塩酸塩としては

域総＝190を用いる．

　（3）アスコルビン酸はメタリン酸で抽出し，インド

フェノールーキシレン法を用いたが，インドフェノー

ル滴定法も併用した．

　判定基準　（1）および（2）：表示量の87～120％

　（3）：　90～140％

　分担　本所：（1）および（2），支所：（3）

　試験成績　（1）適7，不適0，計7

　（2）適12，不適0，計12

　（3）適46，不適1，計47

　考察　（2）のヒドロキソコバラミン注射液は90～

120％の規格で許可されているものが多いが，ヒドロ

キソコバラミンの現為を下局に基づいて195（英局

ヒドロキソコバラミン注射液では196となっている

が，塩酸塩の190から計算すると195の方が良いよ

うに思う）と定めると，それより若干低い値を採用し

ている規格もあるので，判定基準の下限を87％とし

た．またシアノコバラミン注射液は日本薬局方に採用

されていて95．0～115．0％であるが，当時まだ薬局方

に指定されている標準品を用いることができなかった

ので，英局に準じてシアノコバラミンの。阿li鑑＝207

を採用し，また判定基準も（2）に合わせた．従って日

本薬局方品としての適，不適は標準品を用いて改めて

再試験する必要がある．今回の試験による判定基準で

は（1）および（2）には不適品はなかった．なおシア

ノコバラミンは278mμ，361mμ，550mμに吸収の極

大を示し，ヒドロキソコバラミンは274mμ，351　mμ，

525mμに吸収の極大を示すので，試料の吸収スペク

トルをとり，吸収極大の波長，吸収スペクトルの山の

比などから確認を行なったが異状はなかった．

　（3）のアスコルビン酸についても不良品はほとんど

なく，ただ1件のみ含量が80％であった．
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昭和39～41年度における輸入あへんの試験について

朝比奈晴世・高橋一徳

エ）θ古θγ鳴珈αホ勿πoア伽？・P雇ηθCo％君θ％古。∫伽3〕o僧ホα江Op秘惚∫γo鵬1964ホ01966

Haruyo　AsAHINA　and　Kazunori　TAKAHAs亙1

　　The　annual　productio且of　opium　in　our　country　is　decreasing　year　after　year　from　3，746　kg

in　1961，　the　highest　figure，　to　only　135　kg　in　1966．　It　represents　only　about　O．2％　of　total

requirements　which　are　on　the　gradual　increase．　Therefore，　a　Iarge　quantity　of　opium，　about

60，000kg，　must　be　imported　annua11y　from　India　and　Turkey．　These　two　countries　are　a　licit

opium　producer　for　export．

　　The　price　of　opium　depends　on　its　morphine　cQntent．　So　there　is　need　to　determine　the

contellt　in　both　exporting　and　importing　countries　under　the　following　stipulations　that　when

the　discrepancy　of　the　values　of　morphine　content　determined　using　the　agreed　method　is　within

the　range　of　O．3％，　the　figure　of　the　exporting　country　is　adopted　and　when　it　is　out　of　the

range，　an　analysis　will　be　carried　out　by　a　third　party　and　its　value　adopted．

　　The　results　of　morphine　determination　of　opium　impQrted　during　the　period　1964－1966　using

the　method　prescribed　in　the　British　Pharmacopoeia　have　been　reported．

　　Of　430pium　samples　analysed，15　samples，　Indian　7，　and　Turkish　8，　gave　the　value　which

was　out　of　the　range．　They　accounted　for　about　35％．　And　of　these，　our　results　were　lower

on　the　4　samples．

　　The　discrepancy　of　the　value　is　presumably　due　to　minor　differences　in　the　procedure　of

Briむish　Pharmacopoe三a　and　other　conditions　between　our　Inst三tute　and　other　laboratories．　In

more　probabilities，　it　will　originate　in　the　Iess　homogeneity　of　opium　samples．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　わが国におけるあへんの生産量は1961年の3，746

kgを最高としてその後年々減少し1966年号は135　kg

となり，年々増加の傾向にある需要量の約0．2％にし

かならず，インド，トルコからの輸入によって需要を

まかなっており，輸入量は約60，000kgに達してい

る．

　あへんの価格はあへん中に含まれるモルヒネの量に

よって決定するため，わが国と輸出国との間で協定し

たイギリス薬局方のあへんの定量法により，両国で定

量した結果の差が0．3％の範囲内にあるときは輸出国

の定量値で輸入し，その範囲外のときは第三者による

定量を行なし．・，それによるという契約がなされてい

る．

　そこでわれわれは過去3か年間に輸入されたあへん

の定量結果を輸出国の定量値と合わせて報告する．

　　　　　　　　　試験方法

イギリス薬局方あへんの定量法による．

試験結果および考察

　試験結果は表1に示すとおりである．

　43検体のうち，その約35％　にあたる15検体が

0．3％の範囲をこえている．そのうちわけはインド産

あへんが7検体，トルコ産あへんが8検体である，し

かしこの15検体のうちわが国の定量値が輸出国の定

：量結果より低いのは4検体しかない．これは両国で採

用したイギリス薬局方の定量法の実施に相違があるた

めよりも，生あへんは製剤のあへん末と異なり，その

中に含まれるモルヒネが均一でないことに基因すると

思われる．その意味でより均一な検体を得るためのあ

へんのサンプリングが今後重要課題となろう．
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表1　輸入あへんの分析結果

年　度

39

40

41

輸出国

トルコ

インド

インド

トルコ

トルコ

インド

インド

トルコ

インド

トルコ

トルコ

インド

ロット

1

2

3

1

2

3

1

2

3

4

5

6

1

2

3

1

2

3

1

2

3

1

2

3

4

5

1

2

3

1

2

3

1

2

3

1

2

3

1

2

3

4

5

試料量

　　9
66．7

62．3

64．8

56．2

57．0

56．1

57．7

57．6

57．6

57．3

58．4

58．1

46．1

55．5

55，9

64．4

67．8

66．1

57．5

58．0

58．9

56．1

56．3

56．5

56．1

56．8

56．2

56．0

60．2

56．8

55．7

56．3

71．8

63．9

62，9

66．5

62．3

70．2

60．2

59．0

59．2

59．3

59．7

分　析　値

Morphine

　　％

14．54

14．68

14．49

10．34

10．47

10．45

9．93

9．86

10．38

10．49

10．30

10．57

13．74

13．68

13．73

15．14

15．15

15．37

10．09

10．06

10．33

10．02

9。97

10．11

10．13

10．04

13．83

13．76

13．70

10．00

9．66

9．48

14．64

14．76

14．69

14．07

14．03

14．05

9．49

9．68

9．13

9．09

9．66

Moisture

　　％

13．67

13．71

13．63

10．43

10．88

10．92

11．49

11．25

11，30

11．29

11．72

11．36

12．03

12．36

12．93

12．33

12．72

12．73

10．05

10．31

10．82

15．08

14．39

14．85

14．62

13．07

13．91

13．21

13．37

14．00

13．83

14．48

14．11

14．85

14．95

15．45

15．76

16，11

14．12

14．18

13．78

13．90

14．69

輸出国分析証
Morphine

　　％

14．55

14．58

14．57

10．03

10．33

9．86

9．91

10．18

10．42

10．57

10．46

10．54

13。18

13．20

13；10

15．48

15．50

15。46

9．50

9．63

9．66

10．13

10．14

10．24

10．13

10．27

13．40

13．35

13．39

9．76

9．68

9．45

14．92

14．86

14．87

13．83

13．80

13．85

9．50

9．78

9．32

9．12

9．98
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昭和41年度における市販粉末生薬の検査について

下村　孟・西本和光・佐竹元吉・坂東きみ子

0％腕θE¢α鵬珈α痂冗so∫Poω4θゲθ♂0働♂θエ）慨σs伽脇θ1臨γんθ古伽1966

Tsutomu　SHIMO勤IURA，　Kazumitsu　NISHIMoTo，

　Motoyoshi　SATAKE　and　Kimiko　BANDO

　　Powdered　phellodendron　bark，　powdered　coptis　root，　powdered　swertia　harb，　gentian　powder

and　powdered　platycodon　from　the　market　were　examined，　on　10，6，6，8and　4　samples　respectively，

according‘to　the　provisio且s　under　the　pertient　mollographs　in　J．　P．　VII．　One　sample　of　powdered

ginseng　was　also　examined　by　the　standard　provided　specially　for　this　examination．　As　the

results，　allmost　all　of　the　samples　passed　the　examinations，　except　one　sample　of　powdered

phe110dendron　bark　which　contained　less　than　1．0％of　berberine．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　昭和41年度医薬品等一斉取締りにおいて，オウバ

ク末，オウレン末，センブリ末，ゲンチアナ末，キキ

ョウ末（いずれも日本薬局方品）およびニンジン末に

ついて検査を行なったので，その所見を報告する．な

お，日本薬局方品は日本薬局方7版各条により試験を

行ない，ニンジン末は別に設定した次の試験法により

試験した．

1．　＝ンジン末の規格および試験法

　三品は日本薬局方第二部　「ニンジン　GINSENG

RADIX」または，オタネニソジン・Pαπακ9επ8επ〃

C．A．　MEYERの乾燥した根を粉末としたものである．

　性　状　本革は灰白色～～炎卒去かっ色を呈し，特異

のにおいがあり，味は初めやや甘く，のちわずかに苦

い．

　本品を鏡検するとき，無色薄膜で大小不同，でんぷ

ん粒または綿状物質を含む柔細胞または柔組織の破

片；径約45μに達する網紋道管の破片；径15～30μ

の孔紋または環紋道管の破片；大形薄膜のコルク細胞

からなるコルク層の破片；大きな孔紋の明らかな山形

の厚膜細胞の破片；黄色で光輝のある塊状の分泌物を

含む分泌細胞の破片；径3～15μの単粒または2～4

個の複粒からなるでんぷん粒；径20～50μのシュウ

酸カルシウムの集晶などを認める．

　確認試験　（1）本日に希ヨウ素試液を加えるとき，

暗青色を呈する．

　（2）本品0．29に無水酢酸2mZを加え，水浴上で

2分間加温したのち，ろ過する，ろ液1mZに硫酸

0．51nZをおだやかに加えるとき，接界面は赤かっ色

を呈する．

　純度試験　異物　本品を鏡検するとき，径30μ以

上のでんぷん粒の多数，異種でんぶん粒の多数，ある

いは石細胞群または繊維群の多数を認めない．

　灰分4．0％以下
　エキス含量　希エタノールエキス8．0％以上．

　　　　　　　　試験結果

　オウバク末：1件がベルペリン含量不足で局方不適

となった（Table　1）．ただし，全10件中4件にわずか

の異種でんぶん粒の混在が認められたが，その混在量

の推定から問題にする程のものではないと判定した．

　オウレン宋：全6件適品であったが，そのうち1件

にわずかのウコン末の混在が認められた．

Table　1．　Determinations　of　berberine　content　in　powdered

　　　　phellodendron　bark　and　powdered　coptis　root．

Test　samples　of　powdered
phellodendron　bark

Berberine　content　％

Test　samples　of　powdered
coptls　root

Berberine　content　％

A　　B　　C　　D　　E F G　　　H 1 J

1．4　　2．5　　1．4　　1．3　　3．7　　3．6　　3．3　　2．9　　0．5　　1．6

A　　　B C　　D E F

3．8　　4．3　　4．4　　4．1　　3．9　　3．9



172 衛　生　試　験亀所　報　告 第85号（1967）

　センブリ末：全6件適品であったが，そのうち1件

にオウバク末，2件に異種でんぶん粒の少量の混在が

認められた．

　ゲンチアナ末：全8件適品であったが，そのうち2

件にモミガラ末，2件に異種でんぶん粒の少量の混在

が認められた．

　キキョウ末：全4件適品であったが，いずれも少量

の異種でんぶん粒の混在が認められた．

　ニンジン末：全1件規格適品であった．

　全検査品目にわたって，少量ではあるが異物が混在

しているので，今後，その混入原因，異物混在量の測

定について研究する必要があり，現在検討中である．

昭和38年度下半期における注射針および注射筒の

　　　　　　　　輸出検査成績について

藤井正道・佐藤　寿・島峯望彦・篠崎　正・菊池　寛

艶sホEθs麟s／bγ統θ0撰磁ZI％spθo伽％o／翫poγ古θdj隔ゴθo痂πム砂θ伽s

　　　　　　α剛S解伽gθ8伽漉θLα甜θゲ翫げ。∫1963

　　　Masamichi　FuJII，　Hisashi　SATO，　Mochihiko　SHIMAMINE，

　　　　　　Masashi　SHINozAKI　and　Hiroshi　KIKucHI

　　For　evaluating　quality　of　injection　needles　and　syringes　which　had　been　exported　to　about

8010cations　in　the　world，　the　fQllowing　results　were　obtained　during　the　half　a　year　i111963．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Needles　　　　Syringes
　　　Total　number　of　samples　　　　　　　　1，310　　　　　　889

　　　Number　of　unfavourable　quality　　　　　　59　　　　　　27
　　　Per　cent　of　unfavourable　quality　　　　　　　　　4．5　　　　　　　　3．0

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　注射針・注射筒検査協会が発足し，その方に検査を

移行させるまで，昭和33年より約5年間行なった注

射針および注射筒の輸出検査Pの成績について，昭和

38年の半年間の適，不適の件数，不適理由および割

合，輸出国名あるいは地域名およびその回数を表にま

とめた．これによって一応輸出製品の品質を推測出来

るものと思う．

表2．　注射筒の不適件数および不適理由

表1．注射針の不適件数および不適理由

試験検査件数

不適件数
不適の割合

　不適の理由

　針先よごれ

　〃　ば　り

　〃　まくれ

　針基内ばり

　メッキはげ

　針管内および
　針基よごれ

1，310

　59
　4．5％

件数

2

33

9

33

3

15

不適件数に
対する割合＊

　3．4％

55．9

15．3

55．9

　5，1

25．4

　試験検査件数　　　　889

　不適件数　　　　27

　不適の割合　　　3．0％

　　　不適の理由　　　　件数

筒先がゲージに合わない　　9

　　　　〃　　より短い　　4

　　　　〃　　より長い　　2

耐熱性不良　　　　　　　　14

気密不良　　　　　　　　　4

筒先がつまっている　　　　1

不適件数に
対する割合

　33．3％

　14．8

　7．4

　51．9

　14．8

　3．7

＊不適件数と不適理由の数が一致しないのは不適1

　件に対して理由が2以上ある場合を含むからであ
　る．

　　　　　　　　文　　　献

1）厚生省・農林省・通商産業省令第1号：輸出検査

　法（昭33．1．31）．
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表3．注射針および注射筒の輸出国名およびその回数

輸出国名あるいは
地　　域　　名

サ

ペ

香

カ

カ

ビ

イ

ベ

ア　メ　リ　カ

イ　　ン　　ド

スエーデン
イ　ギ　リ　ス

沖　　　　縄

ローデシア
ド　ミ　ニ　カ

マ　　ニ　　ラ

ニ　カ　ラ　ガ

ニュージランド

エクア　ドル
パ　ラ　ガ　イ

サルバドル
フィリッピン
コ　ロ　ン　ビア

台　　　　　湾

デンマーク
パキスタ　ン

南アフリカ
プエル　ト　リ　コ

ス　　イ　　ス

モンテビデオ

　　フ　ワ
ノレ

　ナ

　ラ

　ノレ

　ラ

ネ　ゼ

ク

港

ダ

チ

マ

ン

ラ

オーストラリア

ク　エ　一　ト

注射針

230

159

125

70

17

　5
10

14

　5
88

12

　1

　5

　8

　8

36

21

19

25

　4
10

　1

　1

11

　4

39

　2

　2

16

28

96

　6

注射筒

153

65

11

25

　1

13

21

　7

63

10

　2

　4

　8

37

43

　3

10

14

　4

16

　1

30

　9

22

　7

　2

16

43

32

　6

輸出国名あるいは
地　　域　　名

パ　　ナ　　マ

タ　　　　　イ

韓　　　　　国

ギ　リ　シ　ヤ

メ　キ　シ　コ

ベールー　ト

バンコ　ッ　ク

グァテマラ
コ　ス　タ　リ　カ

ホンジュラス
ウ　ガ　ン　ダ

サウジアラビや

西　ド　イ　ツ

ベ　ル　ギ　ー

ヨ　ル　ダ　ン

ボ　リ　ビ　ア

ゴ　　　　・　ア

ノルウ　ェー

ラ　　　　　エ

アイルランド

タンガニーカ
ブ

チ

キ

マ

ラ

オ

ラ

プ

ノミ

ラ

　ジ　ル

　　　リ．

　ロ　　ス

ダ　　ン

　ウ　ル

　ン　ダ

ポートモレスビー

ウエワ　ッ　ク

フ　ラ　ン　ス

ベ　　ト　ナ　ム

シ　　リ　　ア

注射針

17

22

5

18

4

1

4

4

2

4

2

1

51

8

6

8

2

2

2

1

1

1

2

1

1

1

4

1

1

6

1

4

注射筒

14

14

29

8

3

10

7

6

5

2

1

2

7

6

7

1

1

1

6

1

1

2

1

1

4

3

6

輸出国名あるいは
地　　域　　名

エ　ジ　プ．ト

ト　　ル　　コ

アフガニスタン

トリニダット

イスラエル
モザンビク
サントドミンゴ

ナイジェリア

フインランド

シンガポール

モ　リ　シャス

サ　イ　ゴ　ン

インドネシァ

プノ　ンペン

ハ　　イ　　チ

ケ　　ニ　　ア

ボ　ン　ベ　イ

ベ　　イ　　ラ

カ　ンボジア

ラ　ボ　一　ル

ラ　タ　キ　ア

リ　　ビ　　ア

カ　ラ　カ　ス

中　華　民　国
ロ　　一　　ア　　ー

カリフォルニア
ニューギニア

サンフ　ァン
ア　ラ　ビ　ア

レ　バ　 ノ　ン

ボ　　ゴ　　タ

中　　　　共

オークランド

注射針

8

5

3

5

5

5

1

1

1

4

1

1

1

1

1

1

注射筒

5

2

2

4

2

1

5

1

2

1

1

1

3

2

2

1

1

1

2

9

4

4

1

1

1

1

1

1

厚生省・通商産業省令第2号：注射筒等および医

薬品の輸出検査の基準を定める省令（昭33．5．1）．

厚生省・通商産業省令第3号＝注射筒等の輸出検

査の区分を定める省令（昭33．5．1）．

厚生省・通商産業省令第4号：注射筒等および医

薬品の輸出検査の基準等を定める省令の一部を改

正する省令（昭33．11．15），

厚生省・通商産業省令第2号：

36．　2．　1）．

輸出検査法（昭
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昭和37～41年度におけるタール色素の製品検査成績について

井上哲男・寺島敏雄・志村　博・神蔵美枝子・近盛玲子・村上信江

Eθs麟sげ腕θ0がodαZ　I％sp鰯i伽げObαZ・翫㌍1）〃θ81）％ゲ伽g　1962～1966

Tetsuo　INouE，　Toshio　TERAsHIMA，　Hiroshi　SHIMuRA，　Mieko　KAMIKuRA，

　　　　　　　Reiko　CHIKAMoRI　and　Nobue　MURAKAMエ

　　Results　of　the　o茄cial　inspection　of　Coal・Tar　Dyes　in　1962～1966　were　described．

were　as　follows＝

　　　　　　　Number　of　samples　tested．．．．．．．．2217

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2424

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2730

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3074

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3420
　　　　　　　Samples　passed　were　shown　in　Fig．1．

　　　　　　　Numb6r　of　samples　not　passed．．g．。15

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　12

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　6

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　24

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　15
items　of　not　passed　are　shown　in　Table　2．

（1962）

（1963）

（1964）

（1965）

（1966）

（1962）

（1963）

（1964）

（1965）

（1966）

The　results

（Received　May　31，1967）

　タール色素1）の製品検査は現在では全国生産量をほ

ぼ二分して東京（本所）ならびに大阪（支所）におい

て行なっている．その発足は昭和23年12月にさか

のぼるが，その間色素品目の追加，改正，削除など，

その実状に適した措置がとられている，なかでも昭和

40年4月1日付2〕の食用赤色1号および同101号な

らびに昭和41年7月15日付3）の食用赤色4号，同

5号，同だいだい色1号，同2号，同黄色1号，2号，

3号に関する7品目，あるいは昭和42年1月23日

付4｝の食用緑色1号および同アルミニウムレーキの削

除は，いずれも毒性試験の結果によって食品への使用

は人の健康を害うおそれがあるという見地から出され

たも．のであった，そして油溶性色素が全品目削除され

たため油脂性食品へ使用できる色素として，食用色素

のアルミニウムレーキ10品目が昭和40年7月5日

付5）で追加された．今回は昭和41年度を主に昭和37

～41年までの最近5年聞の統計の1部について報告

する．

検査成績および考察

　（1）昭和41年度における種類別，月別検査成績に

ついて

　昭和41年度の種類別の合格，不合格件数は表1に

示すとおりであった．この年度には前にも述べたよう

に色素の削除があったが，削除品目については告示と

ともに製品検査の受付を中止したので空欄にしてあ

る．

　月別の処理件数についてはその数値を省略してある

が，6月，9月，12月，2月が300件を超えている

ほかは240～300件の間で，3月は187件でとくに件

数が少なかった．また種類別にみると食用黄色4号

が，タール色素中最もその件数が多く，ついで食用黄

色5号，食用赤色102号の順となる．色素のなかで最

も件数の少ないものは食用緑色2号ならびに同3号で

あるが，これらの色素は国内では製造されておらず，

主として輸入品であるため，価格の点からも，その使

用範囲はおのずから制約を受けるためと考えられる．

不適の率をみると食用緑色2号が2件中1件が不適の

ため50％　となっているが，そのほか食用赤色3号

2．1％，食用黄色5号0．7％，食用黄色4号0．4％で

あった．

　（2）最近5年間（昭和37～41年）の合格件数

　図1の結果からみるとタール色素の合格件数は年と

ともにその数を増していることがわかった．そこでさ

らに種類別の整理をしてみた．すなわち，食用赤色色

素で最もその件数の多い食用赤色102号（R102），葉

色色素で最も多い食用黄色4号（Y4），青色色素で最

も多い青色1号（B1）についてそれぞれの年度別の推

移を図2に示した．

　この結果から3品目ともに，その数は増加し，とく
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表1．　昭和41年度におけるタール色素の種類別合格，不合格件数

色　素　名

食用赤色2号

食用赤色2号
　アルミニウムレーキ

食用赤色3

食：用赤色3号

　アルミニウムレーキ

食用赤色4号

食用赤色5号

食：用赤色102号

食：用赤色103号

食用赤色104号

食：用赤色105号

食用赤色106号

食用だいだい1号

食用だいだい2号

食用黄色1号

食用黄色2号

食用黄色3号

食用黄色4号

食：用黄色4号

　アルミニウムレーキ

食用黄色5号

食用黄色5号
　アルミニウムレーキ

食用緑色1号

小　　計

合　　不

　　合
格　　日

計

o

93　　0　　93
213　　0　　213

12　　0 12

23　　0
24　　1

23
25

12　　0 12

285　　4　　289
266　　0　　266

43　　0
46　　0

43
46

19．　0
37　　0

19
37

5　　0
3　　0

5
3

13　　0
28　　0

13
28

437　　1　　438
996　　4　　1000

61　　0 61

178　　1　　179
425　　3　　428

1　　0
30　　0

1

30

1　　0 1

合　　計

合　　不

　　合
格　　格

計

306　　0　　306

12　　0 12

47　　1 48

12　　0 12

551　　4　　555

89　　0 89

56　　0 56

8　　0 8

41　　0 41

1433　　　　5　　　1438

61　　0 61

603　　4　　607

31　　0 31

1　　0 1

175
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表1，　っ　づ　き

色　素　名

食用緑色1号
　アルミニウムレーキ

食用緑色2号

食用緑色2号
　アルミニウムレーキ

食用緑色3号

食用緑色3号
　アルミニウムレーキ

食用青色1号

食用青色1号
　アルミニウムレーキ

食用青色2号

食用青色2号
　アルミニウムレーキ

食用紫色1号

食用紫色1号
　アルミニウムレーキ

　　　　東　京小　計
　　　　大　阪

合 計

小　　計

合　　不
　　　合
格　　格

計

1　　1 2

16
46
0
0
16
46

8　　0
惹

15
40
0
0
15
40

1　　0 1

12
13
0
0
12
13

2　　0
至

1142
2263

7　　1149
8　　2271

3405　　　　15　　　　3420

合　　計

合　　不
　　　合
格　　格

計

1　　1 2

62　　0 62

8　　0 8

55　　0 55

1　　0 1

25　　0 25

2　　0 2

3405　　　　15　　　　3420

3405　　　　15　　　3420

項目中上段の数字は東京（本所）における検査件数，下段の数字は大阪（支所）

における検査件数

に食用黄色4号の増加がいちじるしかった．なお合格

率は94．3～100％であった．

　（3）合格品の品質について

　最近5年間の合格品の品質を，その検査結果からみ

ると，色素含量は食用赤色2号85～93．5％（規格値

85％以上，以下同じ），同3号87～94％（85％），同

102号82～94％（82％），同103，104，105号85～

94．5％（85％），同106号85～96％（85％），同黄色4

号85～97％（85％），同5号85～94％（85％），同緑色

2号82～90％（82％），同3号85～90％（85％），同青

色1号82～94％（82％），同2号86～96％（85％），同

紫色1号85酎94％（85％）ですべて規格値を上回っ

ていた．また乾燥減量についてみると食用赤色2号

1．5～9％（規格値10％以下，以下同じ），同3号1・4

～11．9％（12％），同102号1～9．9％（10％），同103

号0．7～9．9％（10％），同104号0．3～9．9％（10％）．

同105号2～8％（10％），同106号1．7～9．9％（10

％），同黄色4号1～9．9％（10％），同5号1・1～9・9％

（10％），同緑色2号5－7％（10％），同3号6～8％（10

％），同青色1号0．7～8％（10％），同2号2～7％（10

％），同紫色1号2～5．5％（10％）で，非常に乾燥状

態の試料から保管中に吸湿したと思われるような製品

まであり，その数値にはかなりの開きがみられた，な

お，そのほかの試験項目についてはすべて規格値以下

であったので省略する．



井上，寺島ほか：昭和37～41年度におけるタール色素の製品検査成績について 177

合

格

件

数

1000

500

合

格

数

oo
瓢
の

o
のo
㎡

寸
3000 N、

N
N
【
瓢
NNoN馬N

2000

1000

　　B召弄0　37　　　38　　39　　4⑪　　41

図1．　タール色素の年度別推移

昭和　　37　　38　39　40　41　　　　37　38　39　40　　41

図2．　各色素の年度別推移

　（4）不合格件数およびその理由

　不合格件数は昭和37年度15件（不合格率0．7％，

以下同じ），同38年度12件（0．5％），同39年度6

件（0．2％），同40年度24件（0．8％），同41年度15

件（0．4％）で，とくに40年度が不合格率の高い理由

は，アルミニウムレーキの不合格品が多かったためと

もいえる．これは昭和40年度は試験的製造期にあっ

たためと考えられる。とくに製造方法の不慣れから塩

酸およびアンモニア不溶物の極端に多いものがみられ

た．これらの不合格色素の不適理由を過去3ケ年にわ

たって調べたところ表2のとおりであった．

　不合格色素の不適理由は大部分が含量の不足による

ものであって，その程度は規格値に10％以上不足す

るものから2％程度のものまで種々あるが，大部分は

数パーセント下回る製品であった．また含量不足の色

素は必然的に乾燥減量の項に触れるものが多かった．

元来スルフォン化色素は吸湿性であるため，このこと

は当然考えられることであるが，これは色素製造時の

乾燥不十分というよりはむしろ製品の保管状態に問題

があるかも知れない，現在タール色素の保存基準がな

いことにも多少問題があると思われる．

　そのほかの不適理由としては塩化物および硫酸塩の

項に触れるものがあったが，これは色素の精製が不十

分であることを示している．また他の色素，いわゆる

付随色素を明らかに認めるもの1件ならびに重金属の

項に触れるものが1件あった．

　なお，色素のアルミニウムレーキについていえば，

これは昭和40年度から許可されるようになったので

あるが，同年の検査件数は63，その内訳は食用赤色

2号アルミニウムレーキ8，同3号アルミニウムレー

キ9，同黄色4号アルミニウムレーキ23，同5号アル

ミニウムレーキ11，同緑色1号アルミニウムレーキ

3，同青色1号アルミニウムレーキ4，同2号アルミニ

ウムレーキ4，同紫色1号アルミニウムレーキ1であ

り，昭和41年度は表1のとおりであった．昭和40年

度は塩酸およびアソモニア不溶分の極端に多いもの5

件，含量不足のもの1件，重金属の多いもの1件が見

いだされたが，41年度には不合格品は見当らなかっ

た．

あとがき

　以上の検査成績から，一般的にいってアゾ系の色素

（食用赤色2号，同102号，同黄色4号，同5号）は

品質の一定した製品が多いようである．トリフェニル

メタン系の色素（食用緑色1号，同2号，同3号，同

青色1号，同紫色1号）は，いずれも含量は規格値に

合格するが，乾燥減量と塩化物および硫酸塩の定量値

を合算するときその数値が90％程度の製品が多い．

いいかえると，それ以外の不純物がなお10％程度含

有されているということで，この物質を追究するのも

今後の研究課題であろうかと考える。またキサンテン

系色素（食用赤色3号，同103号，同104号，同105

号，同106号）については，純度試験のうち他の色素

の試験において展開後のろ紙を紫外線下で検査すると

きケイ光によって検出される不純物を含む製品があ

る．このケイ光物質の本体を明らかにする必要がある

と考える．ヒ素，重金属類については，現在のところ

この項に触れる製品はわずかであるが，アルミニウム

レーキは重金属を包含する可能性も考えられるので今
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表2．最近3年間の不合格色素

年　度

（昭和）

39

40

41

不合格件数

6

24

15

色　　素　　名

食用赤色102号

〃赤色2号
〃　　　　　　〃

〃赤色102号

〃黄色4号

〃赤色102号

食用緑色1号アルミニウムレーキ

〃赤色3号
．〃　〃102号

〃黄色4号
〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃黄色5号
〃　　　　　〃

〃黄色4号
〃　　　　　〃

〃赤色3号アルミニウムレーキ

〃黄色4号　　〃

〃黄色5号　　〃

〃青色2号　　〃

〃　　　　　〃　　　　　　　　〃

〃黄色4号　　〃

食用赤色3号

〃赤色102号
　〃　　　　　　〃

　〃　　　　　〃

　〃　　　　　〃

’〃黄色4号

　〃　　　　　〃

　〃　　　　　〃

　〃　　　　　　〃

〃黄色5号
　〃　　　　　〃

　〃　　　　　〃

　〃黄色4号

　〃黄色5号

　〃緑色2号

試

含　　量

77．8％（82％以上）

83。1％（85％以上）

83．0％（　〃　　）

79．0％（82％以上）

73．1％（85％以上）

80．0％（82％以上）

6．0％（10％以上）

74．0％（85％以上）

77．9％（82％以上）

82．6％（85％以上）

78．1％（

80．8％（

82．0％（

82．0％（

78．0％（

78．0％（

83．0％（

80．1％（

80．1％（

83．9％（

80．4％（

84．0％（

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

）

）

）

）

）

）

）

）

）

）

）

）

82．3％（85％以上）

78．1％（82％以上）

80。1％（　〃　　）

80．3％（　〃　　）

8LO％（　〃　　）

83．0％（85％以上）

81．0％（　〃　　）

82．0％（　〃　　）

81．3％（　　〃　　　）

82．0％（85％以上）

83．3％（　　〃　　　）

78．0％（85％以上）

塩化物および硫酸塩

9．4％（6％以下）

9．6％（〃）

g。6％（6％以下）

6．0％（5％以下）

カッコ内は規格値
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および不合格理由
験 項 目

他　の　色　素

十（認めない）

乾　燥　減　量

11．1％（10％以下）

11．8％（10％以下）

12．6％（　〃　　）

16．3％（　　　〃　　　　）

15．3％（　　　〃　　　　）

10．7％（　　〃　　　）

11．3％（　　〃　　　）

11．3％（　“　　）

11．0％（　〃　　）

11．6％（　　〃　　　）

14．8％（　　〃　　　）

10．6％（　“　　）

10．8％（　〃　　）

15．7％（　　　〃　　　）

11．0％（10％以下）

12．8％（　〃　　）

11．5％（　　〃　　　）

11．6％（　“　　）

11．2％（　〃　　）

11．5％（　　〃　　　）

塩酸およびアンモニア不溶物

44．4％（0．5％以下）

52．9％（　　　〃　　　）

9．0％（　〃　）

10．0％（　　〃　　）

48．9％（　〃　　）

重　　金　　属

50ppm（20　ppm以下）

45ppm（20　ppm以下）
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後注意する必要があると思う，同時に現行の試験法は

かなりはん雑であるので，多数の検体を処理するため

に，原子吸光分析法などの活用をはかって製品をチェ

ックしたい考えである．
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昭和26～41年におけるブドウ糖注射液ならびに

　　　　リンゲル液の発熱性物質試験成績

薬理部・大阪支所細菌薬理部

1～θs脇s（ゾP脚9θπ％s古s！bγ1＞認伽α乙σθ吻ioαε伽（ゾα祝σosθ勉忽伽

　　　　　　　α？z〔沼・西盛％9θ？．’sSoZ％孟伽1）z砕。②％g　1951～1966

Department　of　Pharmacology　and　Department　of　Microbiology．Pharmacology

　　　　　　　　　　　　　　of　Osaka　Branch

　　Results　of　pyrogen　tests　for　National　Certification　of　glucose　injection　and　Ringer’s　solution

assayed　during　1951　to　1966　were　summerized．　In　tota116129　samples　were　submitted　to　the

tests　and　312（1．93％）were　rejected．　The　rate　of　rejection　amounted　to　10．47％at　1951　decreased

to　3．58％　within　7　years　and　kept　below　1％thereafter．　Similar　progress　was　observed　in

rejection　rate　changes　of　glucose　injection　and　Ringer’s　solution．　Numbers　of　test　samples　were

12704in　glucose　injection　and　3425　in　Ringer’s　solution　and　the　rates　of　rejection　were　1．44％

and　3．77％，　respectively．　The　rate　in　Ringβr’s　solution　kept　constant　high　values　in　comparison

with　that　of　glucose　solution　by　monthly　classi丘cation．　However，　the　values　of　the　rejection

rate　did　not　exceed　2％　after　1959　in　both　by　annual　classi血cation．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　戦後の一般社会の復興に先立つ混乱期にあっては，

製薬業界でもその使用原料，製造や検査施設をふくめ

医薬品の品質管理の面で満足とは考えられぬ点が多

く，当時製造使用された医薬品の静脈内注射後に，悪

感戦標を伴なって発熱をみるという副作用が頻発し

た．

　この発熱現象は，いわゆるパイロジェン（発熱性物

質）による注射液の汚染に由来するもので，その判定

のためのウサギの発熱性を利用する発熱性物質試験

（パイロジェン・テスト）については，米国ではすでに

1942年に米食XIIに記載されていたところであるが，

わが国でははるかにおくれて，1950年当時駐留軍の

米国ポーズマン氏による，比較的大量の静脈内注射を

行なう医薬品として，ブドウ糖，リンゲル液，ロック

液，転化糖ならびに果糖などの注射液に対する国家検

定実施の勧告にもとづき，その翌年の日局VIにはじめ

て収載された．

　1951年以後，これら注射薬の発熱性物質試験は現

在まで継続して行なわれてはいるが，ロック液，転化

糖ならびに果糖注射液はその後国家検定品目から除外

されたため，16年間にわたり一貫して試験の対称と

なっているブドウ糖注射液とリンゲル液についての成

績をまとめた．

　発熱性物質試験は，1951年の9月からまず東京の

本所で両検体について開始され，その後大阪支所で

は，リンゲル液については1957年4月から，またブ

ドウ糖注射液については1958年6月から試験を実施

し現在に至っている。

　現在までに国家検定を行なったブドウ糖注射液なら

びにリンゲル液の検体数は，総数16，129件で，その
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Table　1， Results　of　Pyrogen　Tests　for　National　CentrificatiQn　of　Glucose

Injection　and　Ringer’s　Solution．　1951．9～1966．12

Year

1951

1952

1953

1954

1955

1956

1957

1958

1959

1960

1961

1962

1963

1964

1965

1966

Tota1

No．　of
Sample

258

938

982

940

1072．

1028

865

916

896

945

941

1149

1234

1372

1328

1265

16129

No．　of

Reject．

27

50

42

38

23

34

31

　8

　7

　8

　3

　9

　8

　7

10

7

312

Month

Jan．

Feb．

Mar．

Apr．

May
Jun．．

JuL

Aug．

Sept．

Oct．

Nov．

Dec．

Tota1

No，　of
Sample

1051

1228

1369

1279

1412

1361

1397

1273

1279

1515

1433

1532

16129

No．　of

Reject．

14

22

28

19

24

27

25

34

23

39

26

31

3．12

Table　2．　Results　of　Pyrogen　Tests　for　National　Certification　of

　　　　　　Glucose　Injection．　1951，9～1966．12

Year

1951

1952

1953

1954

1955

1956

1957

1958

1959

1960

1961

1962

1963

1964

1965

1966

Tota1

No．　of
Sample

200

695

707

635

775

700

614

700

689

745

754

961

1058

1181

1169

1121

12704

No．　of

Reject．

17

33

18

24

13

11

15

　3

6

4

　1

9

8

6

8

7

183

Mohth

Jan．

Feb．

Mar．

Apr．

May
Jun．

Ju1．

Aug．

Sept．

Oct．

Nov．

Dec．

Tota1

No．　of．

Sample

835

971

1094

999

1114

1G60

1079

1000

1015

1188

1136

1213

12704

No．　of

Reject．

　9

15

13

10

13

15

13

18

16

26

18

17

183
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うち312件の不合格件数がみとめられた．各年別の推

移につき観察を加えると　Table　1に示したように

1951年の件数は4ヵ月間の検体数であるため少なく，

その後1961年までは，1955，1956年に1，000件を

上回ったほかは件数に大差なく，1962年以後はつね

に1，000件を越え，1964年を境としゅるやかな増減

がみられてはいるが各年の値に大きな変動はみられな

い．不合格件数は，初期から1957年まではいずれも

毎年20件を越えていたが，以後少なくなり，1961年

の3件をのぞき終年7～10件と減少している．この

結果は，1957年頃を境として戦後の混乱期から安定

期にうつり施設整備，品質管理および技術面各状態の

改善によるものと考えられるが，2種の検体を集計し

たところでは不合格件数が0になった年はまだない．

　各月別に分類した結果ほTable　1に示したように，

試験件数は1月に最も少なく10～12月にかけて最も

多く，この間5～7月にかけて若干の山がみられてい

る．不合格件数は月別による一定の増減傾向はみられ

ないが8，10月および12月の高温多湿ならびに落

下粉塵が増加する時期にかけて若干高い値が保たれて

いると考えられる．

　ブドウ糖注射液についての結果はTable　2にまと

めた，総検体数は12，704で不合格数は183である．

本検体についても1959年以降試験件数は減少しては

いないが不合格率は10を越えた年はなく，1962年に

9件と最高値が得られたが，いずれも検体数と不合格

出現の間に一定の傾向はみられず，月別の観察では1

月が不合格，検体数ともに最少で，10月に不合格数

は26で最大となったが，他の月については不合格数

に大差はなかった．

　リンゲル液についてはTable　3に示したように，

総検体数は3，425でブドウ糖注射液の27％にすぎ

ず，各年別および各月別にブドウ糖注射液と比較して

も，いずれも少ない．年別に観察すると，この場合も

ブドウ糖注射液にみられたように，検定開始当初から

1957年までは不合格件数が多く，1953年，1956年

および1957年ではブドウ糖注射液のそれを上回るこ

とがあったが，1958年以後はこの不合格件数も激減

し，5を越えることはなかった．また，ブドウ糖注射

液と異なり，その後検体数が若干減少する傾向がうか

がわれ，1964年に191件と前年より増加した年を除

き増加はみられてはないが，1962年，1963年および

1966年には不合格件数が0となった点は注目に値す

る．

　月別に観察したところでは，3月，8月に若干他の

月より高い15件以上の不合格件数がみられたが，他

に一定の傾向はみられなかった．

　Fig．1および2にこれらの検定結果の不合格率の

Table　3．　Results　of　Pyrogen　Tests　for　National　Certification　of

　　　　Ringer，s　Solution．　1951．9～1966．12

Year

1951

1952

1953

1954

1955

1956

1957

1958

1959

1960

1961

1962

1963

1964

1965

1966

Tota1

No．　of
Sample

58

243

275

305

297

328

251

216

207

200

187

188

176

191

159

144

3425

No．　of
Reject

10

17

24

14

10

23

16

5

1

4

2

0

0

1

2

0

129

Month

Jan．

Feb．

Mar．

Apr．

May
Jun．

Ju1．

Aug．

Sept．

Oct．

Nov．

Dec．

Tota1

No．　of
Sample

216

257

275

280

298

301

318

273

264

327

297

319

3425

No．　of
Reject

5

7

15

9

11

12

12

16

7

13

8

14

129
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Fig．1．　Rate　of　reJection　in　pyrogen　tests

　　　for　national　certification　of　glucose　in・

　　　j6ction　and　Ringer’s　solution　by　year．

　　　　　　　　　　　　　（1951．　9－1966．　12）

推移を示した．

　検定開始当初の総検体の不合格率は10．45％と極め

て高かったが以後1955年までは漸減し2．15％とな

ったが，1956年および1957年には再びそれぞれ3．31

および3．58％と上昇し以後は1％を越えることなく

現在に至っている．1956～1957年の不合格率の増加

は製造技術の充分と考えられないメーカーが一時増加

し，とくにリンゲル液の不合格件数が急増したことに

由来するものと思われる．1958年までの当初8年間

で比較的不合格率の多い時期には各年次ともリンゲル

液の不合格率はブドウ糖注射液を上回っているのが注

目に値いするが，この原因は不明である．また1960

年および1965年にリソゲル液で1％以上の不合格率

を出したのは被検件数がブドウ糖に比しはるかに少な

いことに由来するとも考えられる．この結果を綜合し

て，過去16年間の不合格率はブドウ糖注射液で1．44

％，リソゲル液3．77％，両者で1．93％となった。

　月別の不合格率はFig．2に示したように，全体と

しての推移は8月から12月にかけて11月をのぞき

［＝コT・taI

巨≡≡≡ヨGlucose　lnlectlon

琶

・馨

8

主

　　Jan．　Fe｝），　Mar．　Apr．　May　　Jun．　　JuL　　Aug．　Sept．　Oct，　　Nov，　Dec．

Fig．2．　Rate　of　rejection　in　pyrogen　tests　for　national　certification

　　　of　glucose　injection　and　Ringer，s　sQlution　by　month．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（1951．　9－1966．　12）

やや高い値が続いたが，とくに明らかな傾向はみられ

なかった．ブドウ糖注射液についてもほぼ同様な傾向

がうかがわれたが，リソゲル液では，いずれの月もブ

ドゥ糖注射液より高い値を得，とくに3月と8月に高

率を示した．

　これらの結果から，16年間の発熱性物質の国家検

定を行なったところ，ブドウ糖注射液ならびにリンゲ

ル液とも，その不合格となるものは当初に比し激減し

てはいるが，被検検体数が少ないリンゲル液でも未だ

少数の陽性検体がみられる現状にあることが窺える．
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昭和41年度における奥行試験について

池田良雄・堀内茂友・戸部満寿夫・吉本浜子・近岡昭典・鈴木康雄・小林和雄

　　　北条正躬・降矢　強・川俣一也・鈴木幸子・金子豊蔵・川崎　靖

勉s古8況θg窃θsヵθdSpθoゼαZZ㌢吻仇θ1鷹幅8ホθ僧伽1966

Yoshio　IKEDA，　Shigetomo　HoRluCHI，　Masuo　ToBE，　Hamako　YosHIMoTo，

Akinori　CRIKAoKA，　Yasuo　SuzuKI，　Kazuo　KoBAYASヨ1，　Masami　HOJo，

Tsuyoshi　FuRuYA，　Kazuya　KAwA皿ATA，　Sachiko　SuzUKI，　Toyozo　KANEKo．

　　　　　　　　　　　and　Yasushi　KAwAsAKI

　　In　the丘sca11966，　toxicological　studies　were　performed　on　mercuric　compounds，　organo－

phospho煎s　pesticides，　some　food　colorillgs・1ead　compound・carbon　monoxide　and　sodium　bifluoride・

　　1）Chronic　toxicity　of　mercurial　compounds（phenylmercuric　acetate・ethylmercuric　chloride

and　mercuric　chloride）in　rat．

　　2）Acute　toxicity　of　mecarbam，　sumithion，　EPN　and　kitazin．

　　3）Studies　on　the　tumorigenecity　of　Red　No・101（Ponceau　R　or　MX）in　mouse・

　　4）　Toxicological　studies　of　food　red　No．102，105　and　106（1）．

　　5）Studies　on　the　antidotes　against　carbon　monoxide　pQisoning．

　　6）Acute　toxicity　of　lead　chromate．

　　7）Acute　toxicity　of　sodium　bi且uoride．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　昭和41年度に毒性部で行なった特行試験は次に示

すものである．

1）　水銀剤（酢酸フェニル水銀，塩化エチル水銀，塩

　化第二水銀）の慢性毒性に関する研究

　食品中の残留農薬の許容量設定に必要な基礎的な中

毒学的研究として，上記3剤について，ラットにおけ

る急性ならびに3ヵ月の亜急性毒性試験を行ない，同

時に諸器官における水銀の定量を行なった．

　LD50はEMC：49．8，　PMA：45．8，　MA：104．O

mg／kgであった．投与後10時間までの中毒症状は

自発運動減少，下痢，立毛のほか，EMC・PMAでは

筋の硬直，EMCではけいれんをも認めた．臓器内水

銀分布は肝および腎に多く，次いで脾で，脳には少な

い．

2）　メカルバム，スミチオン，EPNおよびキタジン

　の急性毒性試験

　有機リン剤2～3種混合した場合の毒性変化につい

て，マウスにおける皮下注射時のLD50を指標として，

メカルバム，スミチオン，EPN，キタジソ乳剤を併用

した場合の毒性に関する協力作用を検討した．

　メカルバムとキタジン乳剤を等量混合した場合には

明らかに相乗効果を示す．三剤等量混合の場合にはメ

カルバム＋キタジンとスミチオンあるいはEPNの間

には毒性の相乗効果を認めず，相加と考えられる結果

を得た．

3）赤色101号（Ponceau　RあるいはMX）の発が

　ん性に関する研究

　赤色101号を雄性ラットに0．2～5．0％含有飼料

として15月投与すると，肝腫瘍発生と腎障害を起こ

すことはすでに発表したが，マウスにおいても本色素

が肝腫瘍を発生することが明らかに認められ，12月

以後においては，雄では0．2，1．0および5．0％群

に，雌では1．0および5．0％群に非常に高率に腫瘍

発生を認めた．ラットの実験では，腫瘍の組織学的所

見から結節状増殖，肝腺腫の域をでなかったが，本実

験におけるマウスにおいては，雄では9例，雌では5

例に，明らかに癌腫と判断される所見を認めた．本実

験における雌雄の差を考察すると，死亡率，体重抑

制，肝重量，肝の組織学的所見のいずれからみても雄

の方が反応が大であり，腫瘍発生の点においても雄の

方がより高率である傾向が見られた．ラットにおける

われわれの研究結果により，本色素はすでに昭和40

年に食用としての承認色素品目から削除されているが

赤色101号の発がん性は，今回の研究によって一層実

験的根拠を与えられた．

4）赤色102，105，106号の発がん性に関する研究

　（中間報告）

　食用赤色102，105および106号の慢性毒性試験を

行なっているが，その初期6ヵ月間の一般症状，体

重，飼料および水の消費量，死亡率および180日目に
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おける血液形態学的変化について検べ，さらに同時期

に動物の一部を解剖し，血清成分の化学的分析と病理

組織学的検査を行なった．　　　　　・

　1．一般症状として特記すべき異常は認められなか

った．

　2．体重では105群と106群に軽度の変化が現わ

れたが，用量と平行した一定の傾向はなかった．

　3．飼料および水の消費量は対照群との間にほとん

ど差がなかった，

　4．死亡率は対照群と比べ有意の差がなく，また性

差もなかった，

　5．102群の4例で白血球数の減少があるが，平均

値では対照群と差がなく，105群と106群の白血球数

にも変化はなかった．赤血球数，ヘマトクリット値，

総ヘモグロビン量には変化が認められなかった．

　6，肉眼的な臓器所見で105群の0．2，1．0％に甲

状腺の肥大が見られたが，他の臓器には著しい変化は

認められなかった，

　7．臓器重：量の絶対値および体重比が共に変化した

のは102および105の甲状腺重量の増加と105群の

肺重量の減少，106群での腎の減少であった，しか

し，これらの変化は統計的に有意ではなかった．

5）　一酸化炭素中毒の治療薬に関する研究

　動物をCOに暴露する装置を考案し，この装置を用

いてCO中毒としたマウスを作り，サイトクロームC

および重曹のマウスCO中毒に及ぼす影響を検討し

た．両剤で処置したマウスと処置しないマウスに，

1％のCOガスを通気して死亡時間の延長によって効

果を判定するという条件下では，両剤の治療効果を認

めることができなかった，

6）　クロム酸鉛の急性毒性試験

　クロム酸鉛を体重1kg当り2009，4000，8000，

12000mg㊧4段階について急性経口毒性試験を行な

ったが，いずれも7日間の観察期間中には中毒症状は

認められず，死亡するものは1例もなゑつた．本検体

の経口投与の最大限可能量は12000mg／kg附近であ

り，これ以上の検体大量経口投与はマウスに対して物

理的影響を与えるため，12000mg／kgでとどめた，従

って，本実験よりLD50致死量推定値は求められなか

った．本実験条件下においては，検体の毒性はきわめ

て弱いが，これは消化管からほとんど吸収されないこ

とによると考えられる．

7）酸性弗化ソーダの急性毒性試験

　NaHF2のd♂系雄性マウスにおける経口投与時の

LD50は2130　mg／kg（1805．3～2406．9mg／kg）で，

中毒症状として失調性歩行，後肢麻痺，体をくねらせ

る，跳躍，立毛，体温下降等を認め，その中毒経過は

比較的速やかである．

昭和24年より同42年の間における避妊薬の殺精試験，

　　　　　　　　　とくに経時変化について

石　　関　　忠　　一

0％伽Eθs協80μんθS多θγ偏翻α1箆s渉。！σo彫㈹oθ一門θ1）働gs　1）解伽g　1959～1967．

　　　　　　　　E8Pθ0ぜα吻0η五〇SSOノ∠4C伽盛吻1）解由σS伽α9θ．

Ch且ichi　ISHIzEKI

　　In　Japan，　national　certification　test　of　contraceptive　drugs　has　been　carried　out　since　1944．

Summarized　results　of　the　spermicidal　test　since　1959　are　shown　in　Table　1．　The　bases　of　the

rejection　are　listed　in　Table　2．　It　is　clear　from　this　table　that　spermicidal　test　cannot　be

replaced　by　chemical　test．

　　The　loss　of　spermicidal　activity　during　the　storage　at　room　temperature　or　30。C　has　been

shown　in　Table　3　and　4．

　　Some　preparations　using　phenylmercuric　acetate　as　the　essential　spermicide　lost　their　activity

in　less　than　two　months　even　stored　at　room　temperature．　With　regard　to　the　preparations

using　nonylphenoxy　polyoxyethylene　（10）　ethanol　as　the　essential　spermicide，　10ss　of　activity

during　storage　has　not　been　observed。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　当所においては，1944年以来，避妊薬について国

家検定が行なわれているが，本報告では，1959，4月

以降，1967，4月までに著者が行なった殺精試験成績

と，経時変化に関係した調査研究の結果について報告

する．
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　　　　　　　　　　　　殺精試験の方法

　1961，11月までは厚生省告示第382号（1953，12

月）に定められた試験法により，それ以降は同告示，

第399号（1961，11月）によって行なった．

　　　　　　　　　　試験結果および考察

　年次別の国家検定成績はTable　1に示すごとくで，

検体数は年平均165検体であるのに対して，殺精試験

の年平均不合格率は，約0・5％である，

　1965年以降の不合格検体（化学試験を含む）のうち

わけは，Table　2に示したとおりで，不適件数7件の

うち，化学試験または殺精試験のいずれか一方のみに

不適を示したものが，5検体を占めていることから，

両試験とも必要と考えられる．

　1959年に至り，当所に保存されていた検体残品に

ついて殺精試験を行なうことによって，種々の製品に

ついて経時変化を起こしていることを発見した．その

　　　　　　　　　　　　　　Table　2．

Table　1． Results　of　spermicidal　test＊
　　　　　　　　　　　　　（1959～1967）

Period　of　sampling

1959（Apr．～Dec．）

1960（Jan．～Dec．）

1961（

1962（

1963（

1964（

1965（

1966（

〃

〃

〃

〃

〃

〃

1967（Jan．～Apr．）

Total

Number　of
teSt　artiCleS＊＊

125

221

188

191

185

162

211

156

47

1，486

Number　of
　rejected
　articles

0

0

0

2

0

0

5

0

0

7

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＊test　for　national　certification　of　the　contra．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ceptlves．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＊＊essential　spermicides：　phenylmercuric

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　acetate．　oxyquinoline　sulphate．　polyoxyeth－

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ylene　nonylphenylether．

Item　of　rejected　articles（products　of　after　1965　year）

Period　of
．sampling

1965

1965

1965

1965

1965

1965

1967

Name　of　product

jelly

　　〃

cream

　　〃

　　〃

　　〃

tablet

Results

Chemical　test

not　passed

not　passed

　　　〃

　passed

　　　〃

　　　〃

not　passed

臆面濫t）
（　　〃　　）

（　　〃　　）

毒茸且、of）

Spermicidal　test

　　　passed

not　passed

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　passed

（15’＜）

（〃）

（〃）

（〃）

（〃）

essential　spermicide：phenylmercuric　acetate

　　　　　　　Table　3－1．　Loss　of　activity　during　storage　at　room　temperature

　　　　　　　　　　　　　　　　（essential　spermicide：　phenylmercuric　acetate）

　Name　of
manufacture

A
B
C
D
E
F

G
H
I

J

Character　of
　product

J

J

J

J

J

C
S

T
T
T

Year　of　manufacture

1952

0／1

1953

1（224’）／1

1954

0／1

0／1

0／1

0／3

1955

0／1

1（36’）／2

0／1

0／1

0／1

0／1

1956

　　0／2

　　0／5

　1（48’）／1

4（16’）／5

　　0／2

1（157’）／1

　　0／3

　　0／3

　　0／1

1957

0／1

0／4

6（14’）／13

0／4

1（90’）／5

0／1

0／1

0／3

1958

0／1

　　0／4

　　0／1

3（60’）／4

1（248’）／1

　　0／1

0／2

1959

1（218’）／1

　1（72’）／1

　　0／1

0／1

denominator：number　of　examined　articles．
靱merator：number　of　rejected　articles。
（）：average　spermicidal　tilne　of　relected　articles（minute）．
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Table　3－2．　Loss　of　activity　during　stQrage　at　rQom　temperature

Name　of
product

DJ

YJ

RJ

Article
　No．

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

　1
’　2

　3
　4
　5
1

2

　Date　of
manufacture

1961．　2．　25

1961．　2．　25

1961．　　5．　22

1961．　6．22

1961．　7．　30

1961．　　8．　　1

1961．　11．　　9

1961．　11．　27

1962．　　2．　　7

1962．　　7．　　5

1962．　7。　12

1962．　10．　15

1962．　　5．　　7

1959．　7．　　1

1961．　　2．　17

1961．　　5．　25

1961，　5．　29

1961．　11．　11

1962．　2．　24

1962．　　2．　12

Date　of

　test

1962．5．5
1962．　4．28

1962．　5．　5

1962．　5．　5

1962．　11．　29

1962．5．5
1963．　1．　17

1963．　1．　17

1962．　4．21

1963．　1．　17

1963．　　1．　17

1962．　12．　13

1962．　12．　13

1962．

1962．

1962．

1962，

1962．

3．　8

3．　1

3．　1

3，15

4．11

1962．　　3．　　8

1962．　　5．　11

Months　after
manufacture

15

14

12

11

16

9

14

14

2

6

6

2

6

32

13

10

10

5

1

3

Spermicidal
time（minute）

300’＜

30’＜

300’＜

300’＜

300’＜

300’＜

　0

　0

300’＜

　0

　0
60’く

60’く

300’＜

300’＜

30’＜

10’く

10’＜

15’＜

30’＜

essential　spermicide：phenylmercuric　acetate．

Table　4．　Loss　of　activity　during　storage　at　30。C（period　of　test．　Jun．～Dec．1959）

Name　of
product

G

F

C

D

Character
　　of
product

S

S

S

C
C

J

J

Date　of

manu－
facture

1959．　2．27

1959．7．25

1959．10，　6

1959．　3，26

1959．　1．　7

1959．4．8

1959．　9．18

註・諜1b呈㍊ま・・

藷1f署
ca・i・n讐e呈乙9ξ

passed

　〃

　〃

passed

　〃

passed

passed

138

118

73

111

142

98

63

Spermicidal　time（minute）

Days　after　opehing　of　test

3063　94　132　157　182　　217　　252315　　357　　400456

0　0

0　0

0』3

0

0

0

0　0　0　　0　　0　0
0　0　0　　0　　0　0
0　　3　　0　　　40　　　24　　49

0 0　0

96　33　71　279225．300＜　112　　208　154　　　149

025　　0　　　0　　10　　　5　　　　0　　　65　　37　　　120

122197

0　16　　0　372　277　300〈　300＜　358　300く　289　　　280　180＜

0　　0　　0　　0217　　0 0　　　194300　　　180＜

essential　spermicide：phenylmercuric　acetate．

実態はTable　3－1に示したごとくで，剤型としては，

ゼリー剤，クリーム剤にみとめられ，また，二三のメ

ーカーの製品に限って観察された．

　Table　3－2は経時変化が，とくに，いちじるしい製

品について，製造後の経過月数と殺精作用の減弱との

関係を調査した結果を示したものであるが，いずれも

国家検定時は適として判定されたものであるのに製造

後1～2ヵ月で15分以上，また極端なものでは300

分以上を必要とするものもあった．なかには同一メー

カーの製品でありながら，6ケ月あるいは1年以上を
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経過しても経時変化のみとめられない検体があった．

　次に以上の室温保存時の経時変化の発見にともな

い，これらゼリー剤，クリーム剤の30。Cでの，ぎゃ

くたい試験を試みたところ，Table　4のごとき結果が

えられた．すなわち検定時は，いずれも適であったも

のが，試験開始後1ヵ月で，すでに15分以上，長い

もので観察時間300分以上の時間を要する経時変化の

進行がみとめられた。とくにTableからも，わかる

ように，各製品とも，経過日数によって，殺精作用に

必要な時間が，種々異なっていることである．この現

象は，試験の対象となった個々のチューブ内での経時

変化の進行部位が，まちまちであるか，あるいは，製

品の不均一性のためでは，なかろうかと思われる．い

ずれにしても主剤である酢酸フェニール水銀が，何等

かの原因によって生物学的活性を失うことによるもの

であって，今日までのところ，製品各Lot内での不

均一性，基剤または，その中に混在する不純物，さら

には包装等が関与していると思われる，いくつかの事

例が明らかにされている．経時変化の究明にあたっ

て，それを四型別にみてみると，主にゼリー剤とクリ

ーム剤が主で，錠剤，液剤あるいはエアゾール剤等に

ついては，その変化はみとめられていない．

　このような観点から，当薬品の製造，ならびに品質

管理等の面からも，かなり留意しなけれぽならない問

題と思われる．

　以上の試験結果から，より安定かつ安全な薬剤を求

むるべく，外務局と協議のうえ，製造許可にあたって

は，30℃，6ケ月以上の経時変化試験を行ない，国家

検定基準に適合するような製品を要求することになっ

ている．

昭和40，41年度における輸入食肉中のサルモネラの

　　　　　　　　　　検査結果について

鈴木．昭・河西　勉・鈴木君代・岩田夏江・高山澄江

、4S％僧砂θ〃。腐んθS認伽紹『α伽オ㈱伽α毒伽（ゾ∫脚。吻61吻傭．0πγ伽g　1965～1966

Akira　SuzuKI，　Tsutomu　KAWANIsHI，　Kimiyo　SuzuKI，

　　　　Natsue　IwATA　and　Sumie　TAKAYA瓦A

　　Tota15，262　samples　of　imported　meats　such　as　horse，　kangaroo　etc．　from　various　countries

were　examined　for　the　detection　of　Sα伽。πθIZαfrom　July，1965　to　March，1966．

　　Of　the　total　number　examined，1，638　samples　were　found　to　be　Sα乙惚。ηθZZαpositive（31．1％）

by　the　routine　procedure。　It　was　recognized　that　the　rate　of　contamination　of　SαZ惚。％θπα

resulting　from　the　examinations　in　1966（24，2％）was　apparently　lower　than　that　in　1965（38．2％）．

The　contamination　rate　of　Sα伽。％θπαin　horse　meats　showed　42，5％in　1965　and　19．6％in　1966，

and　44．9％and　33．2％in　kangaroo　meats，　respectively．

　　Surface．cut　method　for　sampling　from　meats　was　recognized　as　the　more　available　technique

than　swab　method　and　cut　method．
　　Average　number　of　Sα厩。箆θZZαin　horse　meats　was　66．9　per　100　g（ranging　from　O　to　920）by

MPN　method　thrQughout　our　examlnatlons．
　　Fifty．four　dif［erent　serotypes　of　Sα伽。ηθ配αwere　isolated．　The　predominallt　species　of

Sα‘伽。ηθπαwere　S．　sα物面θgo　and　S．瑠p配・鳴曜働鳴in　B　group，　S．　oゲα幅θπ6躍σ，　S．拠。魏θ”棚θo　and

S．％θωpo％in　C　group，　S．α％αオzる糀and　S．伽θ‘θασ7・茗〔泥s　in　E　group，　and　S．ηz蛋π物θso渉αand　S．　goo♂

in　further　group．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1967）

　サルモネラ食中毒の汚染源として食肉，卵（乾燥卵）

などが重要な役割を演じていることは衆知の事実であ

る．特に輸入食品による影響がきわめて大きいことは

幾多の報告に示されている．わが国においても昭和．

40年4月より輸入食肉，特に馬肉，カンガール肉な

どのサルモネラ検索を重点的に取り上げ，東京，横

浜，名古屋，神戸，大阪の各港を中心にこの種の検査

態勢を確立し，各港の検査官により収去された検体を

当所に送付して細菌検査（サルモネラ検索）を行ない，

検査結果について当所より厚生省に報告され，行政処

置がとられることとなり，以来3年後の今日なお続行

中である．今回は昭和40年7月より昭和41年3月
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検査方法の概略

検体（509）

　　1　　　（37。G　24h。）

増　　菌　（セレナイト培地500mZ）

までの1037ロット，5262検体についての成績を報告

する．

検査方法
　　1　　　（37。C　24h．）

分離培養　（D．H．L．平板）

　　　⊥　　　　＋
灰自，赤色集落　黒色集落

ト鏑（一平板…ニー）

確認培地　（T．S．1．培地）

　　l　　　l
十／ABG土一／A－G－／ABG

＼i
リジン脱炭酸試験
マロン酸塩培地
　　　1

マ㌧

ニジ

蜘

　【　　　1
マリ　　マリ

呈ジ　多ジ

酸ン　　酸ン

ー一@　　十十

ア

リ

ゾ

ナ

　1

㍊

齢
二素

オ1

雲

三

　輸入食肉のサルモネラの検査方法は図1に示すとお

りであるが，従来のそれと大きく相違する点は直接培

養する検体を50gとし，サルモネラの有無を判定す

る場合509を基準としたことである．輸入検査のよ

うに検査に要する時間が制約をうけているようないわ

ゆる行政検査には，簡単な方法でしかも迅速に適確に

同定しなければならないことから，生物学的性状とし

てはT．S．1培地により1）硫化水素産生＋，2）乳糖，

白糖分解一，ブドウ糖分解＋，3）ガス産生の認めら

れるものをサルモネラの疑のある菌とし，次いで4）

リジン脱炭酸試験十，次に5）マロン酸塩培地での発

育一について検査し，サルモネラと決定することとし

た。この方法はサルモネラ分離のためには優れた方法

でこの5項目の生物学的性状によりサルモネラと決定

備考　A…グルコース分解陽性，B…H2S産生，

　　G…gas陽性
　　　＋または一…斜面部の糖分解を示す．

　　　　　　　　　図　1

表1．輸入食肉のサルモネラ汚染状況（1）　7月～12月目1965）

国　　　名 肉種整陽性数 サルモネラ陽性率
@　　50％　　　　　工00％

％

検　体　総．数ロット聡数 2688
T40
1025
SG6 一＝＝一’一一…二＝＝コ　　　’

38．2

V5．2

アルゼンチン 馬肉
43．9

W4．4

1600
R39
702
Q86 コ

ブ　　ラ　　ジ　　ル 馬肉
76
P6
18
?Q ＿＿＿＝＝：＝＝＝＝＝＝＝＝＝：＝＝コ

25．0
D75．0

パ’ 堰@グ　ア　イ 馬肉
70
P4
23
P1

3299
D78．6

ウ　ル　グ　ア　イ 馬肉
41 21 50．0

P00・0

カ　　　ナ　　　ダ 馬肉
10
P

31 30．0

P00．0

601
P00
260
W4

44．9

W4．0
カンガ
求[肉 コ

オ㌘『ストラリア
マト 99
P5

73

一一

7．1

Q0．0

ビー

t
41
P0

22 5．0

Q0．0

マド 113
Q5

22 1．8

P8．0

ニュージーランド
ビー

t
39
P0

00 00

ポー
N
14
S

12

一一一一 ＝＝F＝＝コ
7．2

TG．G

ア　　メ　　リ　　カ
ポー
N
21
T

52 23．8

S0．0
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された菌株の99％が血清学的性状の結果サルモネラ

と同定された．

検査結果および考察

1・　輸入食肉のサルモネラの汚染状況

　検査結果を昭和40年7月より12月までと，その

後の昭和41年3月までの結果とに分け’てその汚染状

況をまとめてみると，表1および表2に示すとおりで

ある．すなわち昭和40年12月までの結果では2688

検体中サルモネラ陽性は1025検体（38。2％）であっ

た．さらにこれをロット別にみると540ロット中406

ロット（75・2％）がサルモネラ陽性であった．これが

検査を始めた6カ月後以降の成績では2574検体中サ

ルモネラ陽性613検体（24．2％）で6ヵ月前のそれと

比較すると，サルモネラ陽性率は著明に減少した．そ

の内訳をみると，アルゼンチンの馬肉では著しく改善

のあとが認められるが，オーストラリアのカソガール

肉では進歩のあとがあまりみられない．

2．検体採取方法の相違によるサルモネラ検出率の比

　較

　サルモネラの検出状態が収去した検体の採取力法に

よりどのような相違を示すかをみた（表3）．すなわち

Swab法ではいずれの検体からもサルモネラは検出さ

れないが，食肉の表面をうすく削り取った検体では

15検体中12検体（80％）にサルモネラが検出された．

また適当な大きさに肉塊を切り取った方法では15検

体中6検体（40％）がサルモネラ陽性であった。．検出

された菌型は検査法にかかわらず大体同様であった．

このことから検体の採取方法は削り取り法が良好と考

え，以後の検査ではすべて削り取り法に従った．

3．　輸入馬肉中のサルモネラ数

　相当高率にサルモネラによって汚染している馬肉中

にどの程度の菌数でサルモネラが存在するかをMPN

法でしらべてみたのが表4である．この成績はサルモ

表2．輸入食肉のサルモネラ汚染状況（2）　1月～3月（1966）

輸　出　国 肉種壷 陽性数 サルモネラ陽性率
@　　50％　　　　　　100％

％

倹体総数． 2574
S97
613
E253

24．2

T0．9ロット総数

アルゼンチン 馬肉
1371．

Q62
290
P25・

21．2

S7．7

ブ　　ラ　　ジ　ル 馬肉
乞89

T＄

41
P9

14．5
R与，8

パ　ラ　グ　ア　イ 馬肉
35
V

84
22．9
T7．1

ウ　ル　グ　ア　イ 馬肉
40
W

，2

Q
5．0

Q5．0

カンガル『肉 811
P59
269
P02

33．2
ﾀ4．2．

オーストラリナ

幽マト

刀@　「

ビー

t
ポー
N

31 00 00

ツ
一　　　　　　　　　　　　“

黹?[ Vーランド
ピ：一’

t
31 Oq

00

ボー・

N
51 11

20．0

P00．0

ア　　メ　　リ　　カ
家。一ケ

51 o ．0

O

カ　　　ナ　　　ダ 馬肉
10
A2

21

20LO
T0．0

メ　　キ　　シ　　コ 馬肉
32 60

．O

p

■■■　倹体別 ［＝＝コロット別
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表3．検体採取方法の相違によるサルモネラ検出率の比較

No．

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

サルモ
ネ　ラ
陽性率

（A）　スワブ法

生菌数
大　腸
菌　群

サルモ
ネ　ラ
（菌型）

0／15）

（0％

（B）　削り取り法

生母数

8．5x104

8．0×104

8．Ox104

3．5x104

55x104

13x104

21×104

95x104

12×104

70×104

32x104

5．Ox104

2．4x104

5．0×104

80x104

大　腸
菌　群

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

サルモネラ
（菌　　型）

＋s．ゴα㌘α

十s．α％α診2〃π

十s．απαホ％？π

十s．α％α霧％？η

＋S．8α％面θσ〇

十s．α％α渉％？η

十S，s㈱碗θgo

十s．α％α伽伽

十s．α箆αれ砂π

十s．α％αホ％仰影

十s，α％αホ％？η

十S，sαπ（泥θgo

12／15

（80％）

（C）　切り取り法

生菌数

1．4×104

2．5×104

4．Ox104

2．Ox104

10x104

73x104

7。0×104

6．0×104

21x104

4．0×104

6．1x104

7．Ox104

2．3×104

10×104

1．7×104

大　腸
菌　群

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

十

サルモネラ
（菌　　型）

十s．α％αれ↓？η

十s。α？zαれ〃η

　s．α？zα虚％？陥・｛

　s．α7・θoんα”αzθ古α

十S．sαπ（況θgo

十s．α？z（L挽必？％

＋S．sα磁吻。

6／15

（40％）

表4．輸入馬肉中のサルモネラ菌数

MPN法による測定

No．

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

MPN値
13

140

17

　0

　0

12

　4，5

　0

140

320

No．

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

MPN値：

79

350

110

　0
33

240

49

170

920

13

No．

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

MPN値
0

46

43

23

14

17

0

33

81

17

No．

　31
11

11

璽

ll

l・・

MPN値
　0

13

22

33

26

130

　0

　7．8

11

17

No．

41

42

43

44

45

46

47

48

49

50

MPN値
4．5

0

0

6．8

17

33

0

0

49

95

平均MPN値66．9　（陽性検体中の平均MPN値88．1）

ネラ汚染度が40％以上の成績を示している時期の検

体についてである．陽性値を示した検体中でMPN最

高920，最低6．8，総検体の平均MPNは66・9，陽

性検体中のMPNは88．1で馬肉中に存在するサルモ

ネラ数は陽性率の高い割合には少なかった，通常の検

査には509中のサルモネラの存在を定性的に検索し

ていることから考えると，通常の培養検体中には約

40個のサルモネラが存在することとなる．

4・同一ロット中のサルモネラの汚染度および菌型の

　分布状態

　輸入馬肉中にサルモネラが存在する場合の定量値は

その汚染度に比較して意外に少なかったが，同一ロッ

ト中のサルモネラの汚染状態にどのようなバラツキが

あるかをみたのが表5である．この実験に用いた検体

は当室で直接採取したもので同一ロットの5袋（1袋

30kg塊）である．この肉塊の表面を全面削り取って
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表5．同一Lot中のサルモネラの分布
　　　（収去品についての成績）

No．

1

2

3

4

5

計

検体数

10

10

10

10

10

50

サルモネラ
陽　性　数

8

．3

2

5

0

　18
（36％）

菌　　型

S．α％α孟％糀　　　　　6

S．？η唇％πθso孟α4

S．α％α施粥　　　　2

S．1脇伽％θsoオα　　1

S．？η盛？z物θsoオα　　　2

S．α％α挽〃箆　　　　　1

S．？物づ％？zθso亡α　　　　3

S．粥Zθα画伽　1

s．α？zαホ％糀　　　　　9

S．惚伽物θso古α　　10

S．鵬θZθασ㌍鰯s　1

供試したもので1塊10検体の計50検体についてで

ある．同一ロットでありながら10検体中8検体サル

モネラが検出されたものから全然検出されなかった例

などさまざまで，その汚染状態には著しいバラツキの

あることを知った．

　50検体中18検体（36％）が陽性で，検出された菌

型はS．α％α施惚，S．伽目処θ80施，ぷ粥θZθαg輔面8の

3種で各検体とも同様の菌型のものであった，

5・分離菌の血済型による二三成績

　サルモネラ陽性の1638検体よりそれぞれ5個宛の

集落を分離し，それについて0群血清による群山を試

みた結果表6に示す成績を得た．すなわちE群が最も

多く32％を占め，次いでB群の22％，C1，　C2群の

順でD群は1％以下であった．なお従来市販されてい

る血清で型別できなかったサルモネラが24％検出さ

れた．これは従来わが国で検出される菌型の95％以

上が市販血清で型別できることと比較すると，輸入食

肉からのそれは相当様相を異にするもので，これから

推測しても従来わが国であまり認められなかったよう

な菌型が検出されるであろうことが想像される．

6・南米より輸出される馬肉由来のサルモネラの菌型

　特に英国の成績と日本の成績の比較

　南米より輸出される馬肉から分離されるサルモネラ

の菌型について，英国の検査結果とわれわれの成績を

表6．血清型（0群別）の分布

輸　出　国

アルゼンチン

ブ　ラ　ジ　ル

パラグァイ

ウルグアイ

メ　キ　シ　コ

オーストラリア

ニュージランド

ア　　メ　　リ　カ

カ ナ ダ

総 計

検体数

2971

359

105

44

8

1555

174

26

20

5262

サルモネラ
陽　　　性
　　％

992
（33％）

　59
（16％）

　31
（30％）

　4
（9％）

　0
（0％）

538
（35％）

　4
（2％）

　5
（19％）

　5
（25％）

（31％）

1638

血清型（0群別）

A B

159

2

2

186

3

1

（22％）

　353

C1

131

13

1

56

1

3

（13％）

　205

C2

54

4

122

（11％）

　180

D

4

1

9

1

（0．9％）

　15

E

421

26

22

58

1

（32％）

　528

その他

259

11

7

2

119

1

2

1

．（24％）

　402
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表7．南米より輸出される馬肉由来のサルモネラの菌型

　　　　　　英国と日本の比較

菌 型

S．Pα伊α勿P隔B

s．翅Pん蛋拠％弼％慨

s．α？zα伽1脇

s．αγθoんα砂α‘θ古α

s．bθεθ鵬

S．bo毎s・粥。併δ殖。απ8

s．bゲαθ％（翅θ㌍㈱

s．加θdθπθ〃

s．o宅めα9¢α

s．♂θ㌍吻

s．θ窺θγ励づ面s

8．σ物θ

S．gZos加増

S．σoo♂

s．んα6α％α

s．甑勉伽68

s．ゴα砂α

s．’たθ幡伽勿

S．ゐ0麗厩8

s．卿απん碗協％

s。伽θzθα9幅面s

　英国

塾
　5179

（43．3％）

　7

璽

塑
　1

　1
35

　1
26

　2
107

鍾
1

旦

1

2

1

塑

　目本

　748

繭
（42．7％）

　2

鐘

鍾
　2

2

20

堕
1

鍾

．2

6

1

4

堕

菌 型

S．％伽％θε0古α

S．り7認ssio％

S．勉0撹θ麗〔ZθO

s．吻％θ％oんθ％

s．？7zz6θ？z8古θ7・

S．％θ2〃多。併虚

＆箆。渉古紙9んα吻

S．0％かθ為θ

S．oゲα％ぜθπ6解9

s．Pαπα粥α

S．poo％α

s．8α伽ゆα％z

S．sα％西θgo

s．　θゐθ8オθゲ

s．8αρんゲα

s．8θ％弗θ％6θ僧9

s．8％7配εs”αzz

s．〃α”α

s．オα乃so％〃

s．乃ゲθL弼♂

unidenti丘ed

　英国

塾
　5179
（43．3％）

742

　1

1

醤
1

321

　1

14

　1

　4

15

1

2

2

　目本

　748

　1750
（42．7％）

墾

17

1

3

鍾

1

墾
1

2

8

30

12

3

2

12

1

1

比較したのが表7である．サルモネラ陽性率は前者の

43．3％，後者の42．7％とよく一致し，菌型において

もよく似た成績である，表中一で示した菌型は特に

分離頻度の高いもので，両者がよく一致している．

7・輸入食肉申来サルモネラの菌型一覧表

　昭和41年7月までに取扱った5519検体より分離，

同定したサルモネラ230菌株について，その菌型を食

肉別，輸出国別にわけ一覧表にして表8に示す．

　すなわち54型のサルモネラを分離同定し，そのう

ち特に分離頻度の高いものはS．α賜α施拠（E群），

S・．鳴伽％θ80脇，S・goo♂（その他の群），　S．砕α％勿幼心g

（ρ1群）・S・？易θZθα9？。i〔泥s（E群）・S・％θzo3〕07。ホ（C2群）・

S．・8α％（洗θρo，S．吻P爾一？η祝幅％糀，　S．　oん召8ホθ㌍（B群），

S．祝詞6θ”粥θo（Ci群）などが代表的なもので，各群

とも10菌型前後分離されている．S・θ％妙伽伽の

属するD群はわずかに3菌型で分離頻度も他に比較し

て非常に少ない．その他の群がらは19菌型が分離さ

れ，特に．注目されるのは，ナーストラリアのアデレイ

ドで初めて分離発見されたS．醐θ鰯伽がオーストラ

リアからのカンガルー肉にのみ認められたことであ

る．』

　分離同定された54型のサルモネラの大半はアルゼ

ンチン馬肉およびオーストラリアのカンガール肉から

のものである．

8・輸入食肉のサルモネラ検査の結果厚生行政におよ

　ぼす行政効果

　昭和40年7月より以来3年にわたり，輸入食肉の

サルモネラ検査を実施中であるが，その結果実施当時

検体の40％以上，ときには70％もの高率にサルモ

ネラが検出される食肉が世界各国から輸出され，厚生

行政に重大な影響をおよぼしていたものが，検査の結

果が厚生省を通じ，外交ルートにより相手国に連絡さ

れ，相手国でも衛生的な取扱いの徹底，施設の改善等

々の施策の結果，今日では以前と比較して相当サルモ

ネラの検出状態が低率となった一例を東京港におけ

る成績の一部を引用すると，図2に示すとおりであ

る．すなわち昭和40年8月検査開始当時合格率が，

馬肉で26．7％，カンガルー肉で21．0％であったも

のが，6ヵ月後の昭和41年2月では前者が73．7％，

後者は66．2％，さらに1年後には89．3％，56，8％と
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表8．輸入食肉由来サルモネラの菌型一覧表 1966．7。現在

0一群

検

菌

　　　輸　出
＼＼、、

　体＼

　型

国

恥＼

B

C1

C2

D

E

そ

の

他

S．Sα％面θ90
s。吻3）腕鵬％僧伽粥
s．oんθsホθ㌍

s．sαi？z古Pα窃z

s．dθ僧園
s．bゲα彰θπθ〃

s．ゴα”α

S。Pα僧α吻ρん②B
s．α㌍θoんα”α西θホα

S．07・α冗づθ％b窃㌘●9

S．？η07励θ砂づ（9θO

S，POホS♂α惚

S．魏0吻P80％
S．屍麗％9Sホ0πθ

s．唇％角偏is
s．z（〉拠窃α

s。bα㌍eπ吻

S．ηθω袈0蛇
s．？ηα物んα麗α？z

s．？η％e％oんθ％

S．bo麗S・1鴨0僧b晒0α？ZS

S．海0甜6麗S

s．んα面ゲ

S。θαS古わ02砕。％θ

s．θ？z渉θゲ励盛〔泥s

s，多απα？箆α

s。α％碗％？π

s．？ηθzθα9幅〔％s

S。ホα鳶SO物ン

s．？％麗θηsホα？・

s．9物θ
s．8θ％幽θπbθ7。9

S．露θ9ウ②？じσ加物

s．肋・θプ珍z（沼

S．0物盛僻θ乃θ

S．？π勿ηL930カα

S．9・ood
s．α（9θ‘α盛（霧θ

s．zoα？急（iθsbθん

s。πP雇Zε
s．sαPんゲα

S．？ηα7・づ00Pα

8．poo％α
S。2θんZθ％（90？「！

s。o％bαηα

s．z納e
s．oんα卿吻％
s。ωθ疏乃α〔εθ

S。Zα％9θ％ん0僧Z

S．んα㊨α％α

s．砂αθ7・εαπ

S．0γ盛6？肪αZ盛S

S．o蛾レπ

S21
未同定

計

馬 肉

アチ
ノレ

ぜ

ンン

3340

33
56
12
19
31
29
．9

2
2

128
33

　2
　3
　3
　1

　2

69
4
　1

　3

　4

1

3

433
120

　9
　5
　1
　2
　1
　2
　1

178
174

　3
　2
　2

　7
　1
　2
　1

　1
　1
　1
　1

30

1421

ブ

ラ

ジ

ノレ

400

2

10
22

1

3

1

49
　5

10
3

2

1

109

パイ
ラ

グ

ア

105

1

1

5

17

6

1

31

ウイ
ノレ

グ

ア

99

2

2
4

11
10

1

2
2

10
2

15
3

64

メ

キ

シ

コ

8

ア

　メ

　リ

噛力

26

3

5

5

カ

ナ

ダ

8

3
1

1

5

カンガ
ルー肉

オラ
虫リ

トア

1612

63
29
70
33
2
3

30
2
11

2

40
40
37
8
　3

　1

8
5

52
7

2

13
40
52
23
17
12
　9

　5

　1

　4

　3

　1

1

1

6

642

マトン

オラ

妙
トア

99

2
1

2

1

2

8

㌘
1ン

ジド

113

1

1

2

ビーフ

オラ

如
トア

41

1

1

2

ユフ

1ン

ジド

42

ポーク

オラ

炉
トア

3

豊フ

1ン

ジド

19

1

1

2

計

5519

96
91
83
54
37
33
　9

　2

2

186
69
13

　3
　3
　2
　2
　3

’116

46
　38
　12
　　7

　　1

9
6
4

549
135
27

　5
　3
　2
　2
　2
　1

226
223
52
26
19
15

　9
　7
　6
　5
　5
　3
　2
　1
　1
　1
　1
　1
　1
36

2301
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（％）

100

50

一〇一馬肉

一△一カンガルー肉

S．40．8月dO月
S．40．9月

　～

　10月

月

閃　．

S．40．8月艘10月

S．40．11’…一S，41．1月

二S』正．2月一4月

S．4量．5，！一7月

S．4【．8月剛10月

・S．4L．1■月一＆42．1月

三【；肉

26．7「乙

48．5

73，7

85，3

89．3

97．o

㌍高

2L：05

38．ユ

56．2．

56，9

56，8

53．3

　　O　　　S．40S．41S，41S．41　S．41
　　　11月2月5JI　8丹11月
　　　　～　　～　　～　　～　　～
　　　S．41　　　　　　　　　S．42

　　　1月4月7月10Jj　1月

図2．輸入馬肉およびカンガルー肉の検査合格率

なり，検査開始当時より比較すると，合格率は著しく

増加してきた．

ま　と　め

　昭和40年7月より以来3年にわたり輸入食肉の

サルモネラの汚染状態を検査し，次のような結果を得

た．

　1．今回の報告は昭和41年3月までの1037ロッ

ト5262検体についての結果であるが，検査開始当時

38．2％のサルモネラ陽性率を示していたものが，6

労月後には24．2％と減少し，特にアルゼンチンの馬

肉では著しかったが，オーストラリアのカンガルー肉

では44．9％が33．2層目減少したに過ぎなかった．

　2．検体の採取方法は開始前考えていたSwab法

はこの種の検査には不適当であることから，肉塊の表

面を削り取る方法を採用した．このことはサルモネラ

の汚染が全くの二次汚染であることから当然考えられ

ることで，全くの表面汚染でサルモネラが肉質深部ま

で浸入していないことは切り取り法の成績からも考え

られない．

　3．輸入馬肉中のサルモネラの汚染度は非常に高か

ったが，定量的にはMPN値で測定できる程度で平均

88．1で，汚染度の高率の割合には菌数はそんなに多

くなかった．

　4．同一ロットの検体についてサルモネラの汚染が

均一化しているか否かを検討したところそのバラツキ

は著しく，この種の検査を行なう場合の検体と母集団

との相関関係について再検討を要する．

　5．分離菌の血清型の群別ではアルゼンチンからの

ものはE群，オーストラリアからのものはB群が多

く，同一検体から2種以上の血清型が相当多数分離さ

れた．

　6．南米より輸出される馬肉について，英国で検査

した結果とわれわれの成績を比較するとよく一致した

結果を得た．

　7．分離されたサルモネラの菌型は54型にもおよ

び，アルゼンチンの馬肉とオーストラリアのカソガー

ル肉からはそのほとんどが分離されている．

　8．この検査が厚生行政におよぼした行政効果は甚

大なものがあり，この検査の結果によりわが国に輸入

される食肉からサルモネラの鍛入される危険性は相当

減少するものと考えられる．

　このサルモネラ検査に当り種々御指導：御協力をいた

だいた予研坂崎先生に謝意を表するとともに，東京，

横浜，神戸，大阪，名古屋の聖母の食品衛生かんし員

諸氏の御協力を感謝します．
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抄 録 Summaries　of　Papers

　マレイン酸ヒドラジドおよび関連化合物のMan・

　nich反応

　神谷庄造，中村晃忠，板井孝信，越沼きみえ，大草

　源三＊：薬学雑誌，86，1099（1966）．

　マレイソ酸ヒドラジドはプロトトロピーにより

dihydroxy型，　monohydroxy－monoketo型および

diketo型が考え．られるが，　monohydroxy－monoketo

型すなわち6－hydroxy－3（2　H）一pyridazinoneとして

存在している．一方，monohydroxypyridazineはい

ずれもketo型をとっている．

　これらのpyridazinone誘導体を用いて，活性水素

のalkylaminomethy1化反応であるMannich反応

を試みたところ，いずれの場合もN－Mannich　base

を生成した．これらのMannich　baseはパラジウム

炭の存在下で水霊化すると原料のpyridazinone類と

相当する第3級アミンを定量的に生成する。

　また反応機構についても考察した，

マレイン酸ヒドラジド誘導体のN－Mannich　base

　　RI　　　　　　　　　　　　　　R1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

砿儒XN璃聾0砿齪恥。、
R3バN／　　　　　　　　　　R3バN／

Yield
（％）
mp
（℃）

NAGASAWA：　σんθ観．　Pんαゲ呪．　B％Zム，　14，816

（1966）．

　Cinnoline　2－oxide（1）　gave　5一，6－and　8－nitro圏

cinnoline　2－oxides（II，　III，　and　IV）on　warming

with　nitric　and　sulfuric　acids　or　potassium

nitrate　in　sulfuric　acid．　The　nitration　of　I　with

benzoyl　nitrate　afforded　II．5一，6－and　8－Amino．

cinnolines，6－and　8－aminocinnoline　2－oxides芝

and　5－aminodihydrocinnoline　were　synthesized

for　the　determination　of　the　structures　of　II，

III　and　IV．

　The　effect　of　2－N－oxide　of　I　in　this　reaction

was　affected　by　the　concentration　of　sulfuric

acid　and　the　reaction　temperature・

　Synthe8i80f　Cinnoline　1，2－dioxide

　Ikuo　SuzUKI，　Masahiro　NAKADATE，　Toshiaki

　NAKAsHIMA　and　Natsuko　NAGAsAwA：　7θ‘γαんθ一

　4㌍o％Lθ甜θ㌍s，No，25，2899（1966）．

R1

H
CI

R2

H

且

H

H

H

C1

C1

Cl

H
C1

H

H

H

H

H

CI

CI

CI

R3

OH
H

OH

C1

C1

I

I

H

H

H

NX

N（CH2CH2C1）2

N（CH2CH2C1）立

町：〉

○
或＝）

　N（CH8）2

　　（〉

疑）

蔑］

36

77

68

44

60

45

83

76

67

48

　143
75～79

180～181

92～94

　126

137～145

148～152

115～116

127～128

86～89

＊昭和薬科大学

Studie80聡Ci皿01ines．　IV．　On　Nitration　of

Cinnoline　2－Oxide

Ikuo　SuzuKI，　Toshiaki　NAKAsHエMA　and　Natsuko

　Cinnoline　dioxide　and　indazole　were　obtained

in　addition　to　the　monoxides　Qn　oxidation　of

cillnoline　with　hydrogen　peroxide　in　acetic　acid．

　The　structure　of　cinnoline　1，2－dioxide　was

com丘rmed　by　chemical　and　physico・chemical

method．　of　UV，　IR　and　NMR　spectrometry　and

by　polarographic　reduction．

アスコルビン酸脂肪酸エステルの定量法

足立　透，中路幸男，佐藤喜美子＊，太田晴康＊：ビ

タ　ミソ，　34，　188　（1966）。

　アスコルビソ酸の高級脂肪酸エステルの定量にはア

ルカリ滴定法，ヨード滴定法が考えられるが，油脂を

主とした製剤の場合に何ら特異性がないので不適当で

ある．このエステルの2％．塩酸・エタノール溶液を

85～90。の水溶中で90分間加熱すると完全な加水分

解が行なわれる．アスコルビン酸と4一メトキシ2一ニ

トロベンゼソジアゾニウムカチオソによる色素が安定

した青色を呈することを利用し，前記加水分解液を発

色させてアスコルビソ酸6一モノステアレート（AsA－

MS）およびアスコルビソ酸2，6一ジパルミテート

（AsA－DP）の定量法を考案した．この反応はアスコル

ビン酸のC2位のOH基に置換基が存在しないこと

が必須であり，C6位のエステル結合は発色に全く影

響しないので，AsA－MSは加水分解操作を省略する
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ことができる．

　AsA－DPの加水分解はアルカリ性溶液ではアスコ

ルビン酸の酸化分解が促進され，塩酸・エタノール溶

液を用いた場合に塩酸濃度1．5％では80％の加水分

解率にすぎず，2．5％塩酸では120分経過後にアスコル

ビン酸の分解が始まるのに対して2％塩酸を用いると

90分後に完全に加水分解され360分を経ても安定な

態度を示した．本法によるAsA－MSおよびAsA－DP

の回収率はそれぞれ101．6±0．3％および96．7±0．4％

であった，なお製剤中に含まれるアスコルビソ酸脂肪

酸エステルの定量への応用例として，バニシングタイ

プのクリームにAsA－DPを1％混合したものについ

てAsA－DPの定量を試みたところ95％の回収率を

刀てした，

＊日本サーファクタン1・工業株式会社

ニコチン酸構造類似体としてのピリダジンー3一力ル

ボン酸のバクテリアにたいする作用

（1）Lαo’obαcε」伽8αrαbεπ08認17－5および」醜・

cゐε囲。配αco泥Bにおけるピリダジンー3一力ルボン

酸とニコチン酸の拮抗

南原精一，朝比奈正嘉：ビタミン，34，527（1966）．

　ピリダジンー3一カルボン酸（Pyd－3－CA）による五．

俳α6伽。働sの増殖阻害について調べた結果，増殖に

ニコチン酸（NiA）を必要とする五．齢αb伽os％s　17－5

については，Pyd－3－CAはNiAとせり合い的に拮抗

を示しその拮抗指数は約2，200であった．

　同様にNiAを生合成しうる刃．60Z就8にたいしても

Pyd－3－CAは強い増殖阻害を示すが，その阻害はNiA

またはニコチン酸アミド（NAA）によってのみ回復さ

れ，他のB群ビタミン，トリプトファン，核酸成分塩

基，重金属イオンなどによっては回復されなかった．

また，この菌のPyd－3－CA阻害のNiAによる回復

は非せり合い的であった．

　つぎにE．ooあβにたいするPyd－3－CAと6一ア

ミノニコチン酸アミドとの阻害作用について比較した

ところ，外洋ではNiAよりもNAAによって良く回

復されるのにたいし，前者ではNAAよりもむしろ

NiAによっていくらか良く回復された．

ニコチン酸構造類似体としてのピリダジンー3一力ル

ボン酸のバクテリアにたいする作用

（II）ピリダジンー3一力ルボン酸の存在下に培養した

翫。漉rεc配rco泥Bの培養液中におけるキノリン

酸の蓄積

南原精一，朝比奈正人：ビタミン，34，533（1966）．
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　E．ooZ6　Bをピリダジンー3一ヵルボン酸（Pyd－3－CA）

の5x10－5Mを含む培養液をもちいて培養したとこ

ろ，液中にキノリン酸の蓄積が認められた．このこと

は炉紙クロマトグラフィー，炉紙電気泳動，紫外吸収

スペクトル，赤外吸収スペクトルをもちいて証明し

た．このようなキノリソ酸の蓄積についてニコチン酸

生合成のPyd－3－CAによる阻害という観点から論じ

た．

Sαccんαro配〃。θ8　cθreoε8εαθ菌浮遊液によるデス

チオビオチンよリビオチンの生合成（第7報）ブド

ウ糖のビオチン生成促進効果

新村寿夫，鈴木隆雄＊，佐橋佳一＊：　ビタミン，35，

295　（1967）．

　Sα00ん．0θγθ一輪αθ菌浮遊液によるデスチオビオチ

ン（DTB）よりビオチン生成のさいのブドウ糖の促進

効果について研究した．

　（1）種々のビオチン量（Sαo画．06柳鰯αθによる測

定）を含有する菌体をブドウ糖の存在下で1hr静置

したばあい，ビオチン含量の少ない三体ほどDTBを

多く摂取し，その結果ほぼ一定の含量にまで達した．

　（2）DTBの摂取はブドウ糖の添加により非常に促

進され，ジニトロフェノールおよびヨード酢酸の添加

により抑制された．したがってDTB摂取にはエネル

ギー生成の共役が必要と思われる．しかし，高濃度

DTBの存在下ではDTB濃度に比例して摂取量の増

加がみられ，ブドウ糖の存在に依存しない摂取径路も

存在すると思われた，

　（3）最適温度における摂取DTBよりビオチンへの

生成率は，ブドウ糖を添加した方が約2．5倍も高く，

ビオチン生成にも力源が必要と思われた．

＊東京農業大学

Studieg　on　Medici皿al　Plants　in　Thailand．　I

Panida　KANGHANApEE＊and　Shinsaku　NAToRI：

生薬学雑誌，20，63（1966）．

　タイ国産0％伽α幅αゴα”απθ％sづ8TREC．（クワ科）

の心材（Kae－Lae）のフェノール性化合物を検索し，

morin（1％），3，5，4’一trihydroxy（0．06％）および

2，4，3’，5’一tetrahydroxy・stilbene（0．06％）を分離同

定した，本生薬の各種エキスについて抗腫瘍性を検べ

たが無効であった，

＊コロンボプラン訓練生，現在Departme且t　of
　Medical　Sciences，　Bangkok，　Thailand．

蘇葉の研究（第4報），myri8ticinおよびdillapio1
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を主成分とするシソ類

伊東　宏：生薬学雑誌，20（2），73（1966）．

　前報までにdihydroperillaalcoho1，新furylketone

のisoegomaketone，各種蘇葉の精油成分について報

告した．今回は栽培種のカタメンジソ（．Pθγ覗αか％・

孟θsoθπ8　BRITTON　var．　oゲds3）αDECAISNEノ＝（％sooZoゲ

MAKINO）と呼ばれているものおよび野生種のトラノ

オジソ（Pθ幅ZZαル嘘θs6θ％s　BRITTON　var．腕弼θZZα

MAKINo　et　NEMOTO）と思われるものの精油から主要

成分として前者にdillapio1を，後者からmyristicinA）

およびdillaPio1B）を見出した．精油はReoplek－400

を用いた高感度ガスクロマトグラフで分析し，アルミ

ナカラムで分離しさらにガスクロマトグラフで分取し

精製した．元素分析，N．M．R，1．Rなどから推定して，

それらの標記と比較して決定した．これらの成分は

Umbelliferae，　Lauraceae，　Labiateに含まれている

がperilla属の精油は通常1imonene，　periUaaldehyde，

furylketone類などのmonoterpeneからなってお

り，今回のようにmonoterpeneの含量が少なくいわ

ゆるphenylpropanoidを主要成分として含む品種が

存在することは興味あることと思われる．

　　（A）myristicin

　　　　　O－CH2
瑞・び呑／6

　　　Y
　　　　CH2－CH＝CH2

　　（B）dillapioI

　　　　　O－CH2
暑188＝φ／6

　　　　　
　　　　CH2－CH＝CH2

友葉の生薬学的研究（第1報）

下村　孟，下村裕子＊，重弘美智子＊：生薬学雑誌，

20，　84　（1966）．

C20H4エCOOH 一一■一一

　　　♀H

畷＞co晒
　　　　
　　　0－COC20H41　　H20

　　　　　　　　　一一一一→
　　　9且

恥ゆco輌
lc恥

一略画）嚥
　　　　　　　6

　碑石はヨモギ∠4吻惚観αP幅初θps　PAMPAN．（1）

およびオオヨモギ．4．伽。暢α％αPA瓢PAN。（2）の葉を

乾燥したものとされているが，その内部形態は明らか

でない．そこで，著者らは（1），（2）の葉の内部形態を

明らかにし，さらに，（1），（2）に最も近縁のコ・キョモ

ギ、4．伽。鵬吻α伽αKITAH．の葉，参考種としてオト

コヨモギご4．ゴαpo幅。αKITAM．およびイヌヨモギZL

煽s肋α％αMIQ，の葉についてもそれらの内部形態を

明らかにした．また，今回の主目的は（1）と（2）の鑑

別を内部形態によって行ない得るか否かであり，次の

結果を得た．

　葉体の中央部主脈付近の横切片の鏡検において，

（1），（2）の構成要素は全く等しいが，（2）の主脈部が

葉体の上面へ突出している状態は特長的であり，（1＞

と区別する目標となる．

　葉体の表面視，palisade　ratio，　vein－islet　number

は（1），（2）を区別する目標にしがたい．

　支葉を原料とするモグサはT字毛からなり腺毛をほ

とんど含まない．またモグサの香気は主としてT字毛

の柄の細胞に含まれる精油に由来するものであろうと

推定する．

＊東京薬科大学女子部

Synthe8i80f　Polygonaquinone

Kunitoshi　YOSHI且IRA　and　Shinsaku　NATORI：

σんθ伽．Pんαγ↑η．　B祝π．，　14，　1052　（1966）．

　　ナルコユリの根茎（斗升）の色素polygonaquinone

　（1）の構造（Nakata，θれ孟　％砕α肋伽。η20，2319

　（1964））のうちやや不確実であった置換基相互の位置

　を次の行程の合成によって確かめた．

　　　　　　　　　　OCH3
　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　〈　　AIC13
QoH4エCOC1＋H・ひ）一→
　　　　　　　　　　6CH、

OH
I

OH
I

恥（＞coc幽竺恥ゆ嚥
　　　6H　　　　　　　　　　6H

　　　　　　　　　？

墨瑞。磯＝（）＝臨

　　　　　　　　　6

　　　　　　　　♀

一一
ｨ識）＝諦

　　　　　　　　6
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Bio8ynthesis　of　Elsinochrome　A，　the　Peryl．

enequinom　fmm　EI8i取。惹spP．

Ching．Tan　CHEN＊，　Koji　NAKANIsHI＊＊and　Shi11．

saku　NAToRI：　Cんθ％．　Pんα㌍窩．　B％Z五．，14，1434

（1966）．

　フェノール・キノン系化合物の生合成において重要

なoxidative　coupli血9のモデルとしてelsinochrome

A（1）をえらび，まずCH314COONa． ｨよびH・4COO

Naを前駆物として生合成された（1）のラベル様式を

明らかにし，このものの骨核はacetate－malonate径

路により，OCH3はC1－unitによって生合成される

ことを明らかにした．

＊東北大学理学部化学教室，現在台湾省師範大学

＊＊東北大学理学部化学教室
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The　Structure　of　Mompain　and　DeoxyhelicO・

basidin　and　the　Biosynthe8i80f　Helicobasidin，

Qu量nonoid　Metabolite80f石陀泥coゐα3ε｛」加η⑰ηεω7ε．

pαTANAKA
Shinsaku　NAToR1，　Yuko　INouYE（n6e　KuHADA）＊

and　Hidejiro　NIsHIKAwA＊＊：　01匹θ粥．　Pんα働z．

B％麗。，15，　380　（1967）．

　前報（σんθ伽．Pん解勉．　B％ZZ．，12，236（1964））にお

いて，helicobasidin（Ia）の構造を明らかにしたが，

本報ではmompain（IIa）について，その誘導体の物

理定数から推定されるIla式が正しいことを，　spino－

chrome　A（IIb）の脱アセチルによって明らかにし，

さらにla中に爽雑する微量の物質がdeoxyheli・

CGbasidin（lb）であることをIaと比較して明らかに

した，

　つぎに，NaOOC・4CH3，14CH2（COOC2H5）2，［2－14C］一

mevalonic　acid　lactoneを加えて培養してえられた

Ia，　IIaについて，その比放射能，それらの酸化物の

比放射能を測定し，Iaは3－moleのmevalonateか

ら生合成されること，すなわちsesquiterpeneの一

種であることを明らかにすることができたが，Ilaに

ついては不明であった．

認二擦㌦δ～：晶

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ

　　　　　　0　　　　　　　　　　0HO
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（la）　R：OH

（lb）R：H

（Ila）R：H

（Ilb）　R；COCH3

＊当所研究生，現在北里大学薬学部

＊＊日本大学農獣医学部

歯科用合金の変色に関する研究第2報　口腔内にお

ける歯科用合金の色調および重量の変化

堀部　隆，和久本貞雄＊，佐藤　宏＊：　日本歯科材

料器械学会誌，16，29（1967）．

　各種歯科用合金の試片を実験床に付着して口腔に装

用し，カラーアナライザーを用いて変色度を数量的に

比較し，また重量変化を測定した．これによって装用

部位，合金の種類，装用者の個人差，歯ブラシ使用に

よる刷掃による差異およびそれらの変化の時間的経過

（2日ないし6ヵ月間）について成績を検討した．結

果として次のような知見が得られた．

　（1）上顎口蓋部に装用したレジン床中での部位の違

いは変色成績にほとんど差は生じなかったが，歯ブラ

シの使用は明らかな差を生じた．

　（2）口腔内における色調および重量の変化にはわず

かながら個人差が認められた．

　（3）変色は純銀が最も著しく，銀パラジウム合金，

鋳造用銀合金では少ないが，時間とともにしだいに進

行する．銅合金は一両日であきらかに色相を変化する

が，以後の変色はゆるやかであり，また歯ブラシ使用

の影響を強くうける．

　（4）純銀の変色では明度の低下が主で，色相，彩度

の変化はほとんどないが，銅合金では色相彩度の変化

をともなうのが特微的であった．

　（5）0．1％硫化ナトリウム溶液，飽和硫化水素水中

での数時間の変色は口腔内における数ヵ月の変化に相

当し，かなり強く，また色相彩度も口腔と違った変わ

り方をする．

　Greenwood人工唾液中での変色試験は合金の種類

によっては口腔内に比較的似た成績を示しうるが，著

しく異なった成績を示す場合もあり，また長期の試験

に適しない欠点がある．

＊東京医科歯大学歯学部保存学教室

食品低温流通機構の衛生的研究（文献要約集並びに

放射線照射食品の判別に関する研究）

川城巌ほか11名：昭和41年度厚生科学研究報告．

　主題の件に関し研究が進められている．本年度の事

業として，コールドチェン並びに放射食品に関係ある

欧米文献（書籍130冊）を購入し，これらの要約を行

なってまとめたのがこの報告書である。なおコールド

チェソに関連した国内および諸外国の最近の研究も収

載してあるから，関心の持たれる方には重宝な報告書

であると思われる．

三層クロマトグラフィーによる色素の分析について

（第3報）　脂肪族エステル類一ルヘキサン系溶媒に

よる油溶性色素の分離確認

神蔵美枝子：食衛誌，7，45（1966）．

衛生試報，83，102（1965）．の講演要旨と同じ．

薄層クロマトグラフィーによる色素の分析について

（第4報）　水溶性色素の分離，確認その1展開溶

媒ならびに吸錠剤の活性化条件

神蔵美枝子：食衛誌，7，338（1966）・

　吸着剤としてシリカゲルを用い，風乾したプレー

ト，60。で60分間加熱したプレート，100。で60分

間加熱活性化したプレートの3種類で水溶性色素の展

開剤についてその分離能と薄層の活性度との関係を検

討したところ，展開剤のなかには，使用するプレート

の活性度によって，その分離能に差異を生ずるもの

と，それを示さないものとがあった．

　メチルエチルケトン十水（20：1．0），メチルエチル

ケトン＋アセトン＋水（10：0．1：0．4）の場合には，

キサンチン系色素はフルオレセィン（C．1．45350）〉エ

リスロシソ（C．L45430）〉エオシン（C．1．45380）〉ロ

ーズベンガル（C．1．45440）〉フロキシソ（C．1．45410）

〉アシッドレッド（C．1・45100）の順に分離すること

ができた．なお，この展開剤ではナフトールエローS

がわずかに移動するほか，アマランス，タートラジ

ソ，ブリリアントブルーFCF，インジゴカルミンは原

点にとどまる。

　また，各社製品のシリカゲルならびにシリカゲルシ

ートを用い，メチルエチルケトン＋水（20：1・0）を展

開剤として薄層クロマトグラフィーを行ない，シリカ

ゲルの種類と分離能との関係について検討した，

高圧口紙電気深動法による水溶性タール色素の分析

に関する研究（第7報）　色素の系統的分離法

寺島敏雄：食電撃，8（1），46～52（1967）．

　現在世界各国で食品の着色に使用されている水溶性

タール色素の分離確認に高圧ろ紙電気泳動法を応用し

た．その際電解液として5N酢酸，0．1N水酸化ナ
トリウム』 ｨよび各種のSφrensen　bufEerを使用し，

個々の色素の泳動結果を示し，公定試験法であるろ紙

クロマトグラフィーの結果と比較検討した．同時に両

法を併用した食用色素の系統的分離法を提出した．
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非イオン界面活性剤のガスクロマトグラフィー水素

化リチウムアルミ：＝ウムの分析化学への応用（第1

報）

小島次雄＊，岡　恒：工化誌，7①（4），448（1967）．

　エステル型非イオン界面活性剤を水素化リチウムア

ルミニムで還元分解し，生成した多価アルコール，高

級アルコールを揮発性のトリメチルシリル誘導体とし

てガスクロクトグラフィーを行なった．エーテル型非

イオン界面活性剤は直接トリメチルシリル誘導体とし

て分離した．カラムはSE－300．75，1．5％Gas　Chrom

Q，3mmxO．75，1，75mを使用し，昇温ガスクロマ

トグラフィーを行なった．この：方法はソルビタン脂肪

酸エステル，ショ糖脂肪酸エステル，ペンタエリトリ

ット脂肪酸エステル，グリセリン脂肪酸エステル，ポ

リオキシエチレン脂肪酸エステル，ポリオキシエチレ

ンアルキルエーテル，ポリオキシエチレンアルキルフ

ェノール一高テルに適用したところ，親水基，疎水i基

の組成の同時決定および分子量分布の決定が行なえ．る

ことが明らかとなった．

＊京都大学工学部工業化学教室

木酢液中フェノール成分のガスクロマトグラフィー

藤井清次，加藤三郎：食衛誌，7，395（1966）．

　木酢原液およびその蒸留液から抽出分画したフェノ

ール類を，DC　550，　DOS，　TCP，およびDEGS（＋H3

PO4）カラムを用いて，ガスクロマトグラフィーによ

り分離同定した．

　phen61，　guaiacol，　m－creso1，2，6－dimethoxyphe－

no1などが比較的多量に，ついで。－cresol，　P－creso1，

creoso1，3，5－xylenolなどの14種のフェノール類を

同定した．

　原液中のフェノール成分としては，さらに高沸点の

未同定の3ピークがみられた．

　デンプングリコール酸ナトリウムの生化学的分解に

　関する研究（第1報）　ヒト唾液による分解について

　林　敏夫：食衛誌，8，151（1967）．

　デンプングリコール酸ナトリウム（Na－CMS）にヒ

ト唾液を作用させ，その添加量および作用時間を変え

て還元糖生成量，分解液のヨウ素による呈色度および

分解液中のNa－CMS量を測定することにより，唾液

がNa－CMSの分解に及ぼす影響を検討した，

　実験に当ってはNa－CMSのほかバレイショデソプ

についても行なったが，両試料とも唾液添加量および

作用時間の影響を受けた．分解の程度は還元糖生成

量，分解液のヨウ素反応などの結果から，Na－CMS
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はデンプンに比べてはるかに低く，また高エーテル化

度Na－CMSは低エーテル化度Na－CMSよりさらに

分解されにくかった．このことは分解液中のNa－CMS

の残存率とも一致している．このような現象が認めら

れるのはCarboxymethy1基の在留によるものと考

えられる．

サイクラミン酸ナトリウムのガスクロマトゲラフィ

井上哲男，加藤三郎，大河原晃1食衛誌，8，345
（1967）．

　サイクラミン酸塩の定量にガスクロマトグラフィー

の応用を試みた．試料（例えば1001ng）に過剰の亜

硝酸ナトリウム（10％，5mZ）および硫酸（10％，4mZ）

を，氷野時作用させてのち，π一ヘキサン（内部標準と

して％一デカン含有）により抽出し，ガスクロマトに

注入した。

　DC－550などの無極性カラムを用いるときシクロヘ

キサノールとその亜硝酸エステルのピークは接近して

おり，DEGSなどの極性カラムによれば両者のピーク

は離れすぎる．この早老の生成条件をみるためDC－

550＋DEGS（（20十20）％，担体Gas　chrom　P，カラ

ム温度60。）カラムを用いて好結果を得た．

　亜硝酸が十分過剰に存在すれぽシクロヘキサノール

のピークはほとんど現われず，その亜硝酸エステルの

ピーク高とサイクラミソ酸塩の量との間には直線性が

あり，前記条件においてサイクラミン酸ナトリウム

20～600mgの範囲において，誤差σ2．9％以下で，

定量が可能であった．

　亜硝酸が不足の場合にはシクロヘキサノールの生成

がみられ，その亜硝酸エステルの生成は減少する．低

温で反応させれば，これらのカラムにおいて，シクロ

ヘキセソのピークは小さい．

ピロリン酸ナトリウムと過酸化水素の付加化合物に

関する実験的考察について

井上哲男，原田基夫＝食三三，8，261（1967）．

　近時ピロリン酸塩の過酸化水素付加物が製造され，

食品の殺菌漂白剤としての可能性が報告された．この

ため，食品添加物として使用上に問題があったので，

該品の製造実験，化学性，構造などについて検討し

た．

　1．製造実験　ピロリン酸塩1モルに対し，過酸化

水素3モルを加えた混合物を，水浴上で注意して濃縮

乾燥すると，白色結晶性の比較的熱に安定な物質を得

る．これは過酸化水素分子を有することより，Na4
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P207・2H202の組成を有すると判断した．過酸化水素

を3モル以上加えても，2分子以上の付加物はでぎな

いから，Na4P207・2H202が最も安定であると結論で

きる．

　2．構造　ピロリン酸塩の赤外スペクトル（IR）は

920cm－1付近および730　cm－1のP－0－P結合によ

る吸収がある．しかしNa4P207・2H202の工RはP－

0－Pの吸収が880cm－1付近と707　cm－1にシフト

し，新たに3，050cm－1付近，2，680　cm一ヱおよび

1，405cm－1の吸収が現われるので，これはピロリン

酸塩と過酸化水素の混合物とは認めがたい．またピロ

リン酸塩が過酸化水素処理によって，一部過酸塩とな

っている懸念に対し，IRでは1，000　cm一1と1，075

dn－1に0－0による吸収がみられないから，過酸塩

になっていることはない．これについては該品につい

て過マンガン酸カリウム法とヨウ素法による過酸化水

素の定量値が一致する（過酸塩が存在すれば，ヨウ素

法の測定値は過大にでる）ことからも証明できた．

　3．化学性　Na4P207・2H202の水溶液における性

質は，過クロム酸および過チタン酸の反応，過マンガ

ン酸カリウム溶液の脱色，中性でヨウ素が遊離する反

応により，過酸化水素，過ホウ酸ナトリウムと同じ反

応を示し，過硫酸カリウムの反応はまったく示さな

い．したがってNa2P207・2H202は水溶液中で，過酸

化水素とピロリン酸に解離していることを示してい

る．

　4・類似物の性質　当所に提出された試料（Na4P2－

07・2H202類似物）はさきに当所で製造したNa4P207・

2H202とまったく同じ構造，同じ化学性を示した．

　以上の実験で該品はNa4P207・2H202の組成を有す

る付加物で，一部でも過酸塩とはなっていないことを

証明した．

自動車排気ガス環境調査結果について

外村正治，山手　昇，松村年郎，他3機関：自動

車排気ガス環境調査結果報告，厚生省環境衛生局公

害課（昭和41年度）．

　昭和40年度（昭和40年9月）に自動車排気ガスの

人体におよぼす影響調査の一環として，世田谷区大原

町交差点およびその周辺の環境汚染調査を行なった

が，さらに昭和41年10月環境測定ならびに拡散の調

査を実施した．その結果の概要は次のようであった．

まず，交通量は前回（昭和40年度）より約8％増加

し，調査期間中833，000台であったが，1時間当り最

高の交通量は前回の7，343台に対して7，123台目むし

ろ減少しており，当交差点は飽和状態であることを示

している．．一酸化炭素は連続測定による1時間値は交

差点では最高27pp血，平均5．4ppm（前回平均4。1

ppm），交差点より西北方約100　m，甲州街道より約

70mの住宅では最高7PPm，平均1．7PPmであっ

た．交通量と交差点における一酸化炭素濃度に相関が

見られ次の式が推定される．CO＝0．00471　Tエー0．825，

CO＝0、001429　T2－1．622（COは1時間の平均値PPm

T1は甲州街道新宿方向の1時間の通過口数，　T2は交

差点の工時間の通過車数）．日中（9時～17時）の検

知管による測定値（30分平均）では，交差点の中心部

で平均45PPm，4隅で平均20　PPmで前回と変って

いない．また交差点を中心として幹線道路では距離に

従って減少し，住宅地区も幹線道路から離れるに従っ

て減少している．交差点より東北方約100mおよび

約200m地点は平均9ppm，甲州街道北側住宅地区

は平均値3～4ppmを示していた．浮遊粉じんの連続

測定（デジタル計）による交差点の1時間値は37～

501μ91m3（平均177μ9／m3）であって，前回の84～

1，579μg／m3（平均482μg／m3）より減少している．時

間別では午前および午後に1つずつの山を示し前回と

同様のパターンであった．ハイボリウムエムアサソプ

ラによる日中の8地点の測定値は76．9～1，266μg／m3

（平均396μ9／m），交差点は平均487μ9／m3でデジタ

ル計による連続測定値と同様前回より減少していた。

8地点における日中鉛濃度は0．53～12．74μ9／m3（平均

2・86μ9／m3），交差点では平均2．81μ9加3であった．

ベンゼン可溶性物質，硫酸根，硝酸根，ならびに水溶

性物質のpHについて交差点，沿道および住宅地区の

重量濃度（μg／m3）および浮遊粉じん中の含有率（％）

をみるとべソゼン可溶性物質の総平均は34．3μ9／m3，

8．7％，硫酸根は総平均13．8μ9／m3，3．5％，硝酸根は総

平均4．0μg／m3，1．02％であり水溶性物質りpHの総

平均は5．7であった．ベンゾパイレン類は甲州街道沿

道で平均6。1μ9／10001n3を示した。この値は，ばい

煙汚染の著しい工業都市に比するとやや低い値と考え

られる．またパイレンおよびクリセン類の平均（μg／

1000m3）は105．7および39．2であった．窒素酸化物

の交差点における連続測定の1時間値は最高，平均が

一酸化窒素0．66PPm，0．108PPm，二酸化窒素0．19

ppm，0．041　ppmであった．窒素酸化物（一酸化窒素

＋二酸化窒素）の平均値では前回が0．10ppmで約

1．5倍高くなっている．一酸化窒素と二酸化窒素の割

合は一酸化窒素が2．7倍で前回とも同様であった．地

点別では1時間測定値で日平均二酸化窒素0．01～0．04

ppm，一酸化窒素0．01～0．14　PPInで二酸化窒素につ

いては変化が少ない．幹線道路沿道では一酸化窒素と
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二酸化窒素の割合は交差点と同様であるが，沿道をは

なれると二酸化窒素の割合が増加している．連続測定

による一酸化窒素，二酸化窒素と一酸化炭素の濃度に

は相関が見られ次の式が推定できる．NO；0．0155　CO

＋0．0229，NO2＝0．00372＋0．0179（NO，　NO2，および

COは日平均値ppmを示す）．亜硫酸ガスは交差点

の連続測定の1時間値を前回と比較すると，最高は

0．07PPm（前回0．06　PPIn）平均は0．018　PPm（前回

0．009ppm）で時間的変動は前回とも同様であった．

地点別の1時間値は最高0．075ppmで各地点とも交

差点と同じ時間的変動を示した．連続測定による亜硫

酸ガスと一酸化炭素の濃度には相関が見られ次の式が

推定される。SO2＝0．00273　CO＋0．0028（SO2，　COは

日平均値のppm）．炭化水素は12の飽和，不飽和の

炭化水素について30地点で測定した．対象総量は

0．01～0．8PPm（平均0．2PPm）であった．総量の値

は前回と大差はないが炭化水素の主要成分が変化した

ため前回と正しい比較はできない．幹線道路沿道21

地点の平均値は0．24ppm，他の住宅地区など9地点

の平均値は0．13ppmであった．

　各地点の測定値は拡散実験結果と一致する傾向を示

した．ホルムアルデハイドは交差点と交差点より西北

黙約100mにおいて日中（9時～17時）1時間平均

値は0．014PPm，0。008　PPm，最高値は0．021　PPm，

0．014ppmでいずれも後者は前者の約60％の値であ

った．拡散実験の結果，汚染物質め住宅地区への侵入

は環境汚染の実測値と比較的よく一致した傾向にあ

り，エァトレーサーによって自動：車排ガスの拡散をさ

らにくわしく追跡できることがわかった．拡散実験結

果と対比できる環境汚染の実測値を有する一酸化炭素

は汚染強度からアイドリングの状態が主要な汚染源と

みなさざるを得ない．中でも歩道寸前でのアイドリン

グが一酸化炭素による汚染に大きな影響を持つことが

推測し得た．現段階における対策としては，一献当り

のアイドリングの時間を最小限度にすることがあげら

れる．交差点を立体交差にし，自動車を定詰の状態で

通過させれば交差点付近における自動車排気ガスによ

る汚染問題はかなり軽減されるものと思われる，自動

車排気ガス汚染の問題については道路対策，エンジン

構造，ならびに除去装置など総合的施策をまたねば解

決の方法をみいだせないであろう．

大気中鉛自動測定記録計の試作に関する研究

外村正治，山手　昇，松村年郎：大気汚染防止に

関する総合研究報告書，科学技術庁研究調整局（昭

和42年3月）．
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　自動車用ガソリン中にアンチノッキング剤として添

加されている四エチル鉛はエンジン回転時に排気管か

ら無機鉛の形で大気中に放出されるため，交通量の多

い都市の市民は絶えず鉛による中毒の危険にさらされ

ている。したがって，公衆衛生の立場から大気中の鉛

の存在に対して早急に防止対を樹立しなければならな

い．本研究は大気中の鉛自動測定記録計を試作し，同

機器の開発，実用化を推進し，鉛による汚染の実態を

把握し，もって適切なる大気汚染防止対策に寄与せん

とするものである．

　装置化にあたって鉛の分析法について検討した結

果，検出感度が非常に高く，妨害金属イオンの影響の

少ない矩形波ポーラログラフ法を採用した．測定計は

サンプリング部とポーラログラフ（柳本．PA　202型）か

らなっており，サンプリング，分析，測定値の記録はプ

ログラマーの指令により自動的に行なわれる機構とし

た．測定周期は1時間1回とし，測定値は1時間大気

1m3中の重量（μ9）で表示される．最小検出濃度は大

気1m3中0、1μ9であり，フルスケールは手動切換

操作により0．3，0～10，0～30および0～60μ9／m3の

4段階の測定範囲とした．（1）インピンシャー　大気

中の鉛の濃度は0～30μ9／m3といわれており，1時間

に1回の測定を行なうには矩形波ポーラログラフ法の

感度から計算して捕集溶液約30mZに1m3の大気

を通じ鉛を捕黙しなければならない．したが？てイン

ピンジャーの吸引する空気の流速は約20Z／minとな

る．このため特殊なインピソジャーを設計した．　（2）

プログラマー　連続測定を行なうためにはサンプリン

グから測定値の記録までをプログラマーに組み，これ

を測定周期として繰返し行なう．（3）自動チェック機

構　感度の安定および読取り精度のために，自動感度

チェックおよび自動零チェック機構を採用した．　（4）

矩形波ポーラログラフ　柳本高感ポーラログラフPA

202型を基礎に自動および手動切換機構を組込んで設

計した．（5）恒温水槽装置，インピンジャーおよび電

解槽は測定精度および再現性をよくするため30±ユ。

に制御した循環恒温水で保温した．（6）測定動作　プ

ログラマーの信号によりマリオネットベセル方式の自

動ピペットで量的した0．1N硝酸捕集溶液がイソピ

ソジャーに導入され，ただちに大気中耳の捕集操作に

なる．48分間サンプリングした捕集溶液はプログラマ

ーの信号により，窒素ガスを通気して溶液中の亭号酸

素を除去する．この溶液は電解槽に移されて矩形波ポ

ーラログラフによる測定が行なわれる．設定された加

電圧範囲を電圧走査して，その時の電圧電解電流曲

線すなわち，矩形波ポーラログラムを記録する。矩
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形ポーラログラムに示される鉛の還元波のピーク高か

ら鉛の濃度を読取る．なお，本装置は鉛のみでなく，．

他の大気中の金属イオンも測定できるよう加電圧範囲

を任意に変えることができる機構にした．

大気中ホルムアルデヒドの分析法

山手　昇：　特定有害物質研究報告，厚生省環境衛

生局公害課（昭和41年度）．

　ホルムアルデヒドはばい煙規制法の特定有害物質に

指定されたので，その分析法が必要とされている．ホ

ルムアルデヒドはその製造工場，タール染料工場，合

成樹脂工場周辺の大気中に存在することがある．また

自動車排気ガス中に含まれており，主要な大気汚染質

となっている．労働環境における許容濃度は5ppmと

規定されている．分析方法は従来のクロモトロブ酸法

を改良した．すなわち，試料大気はクロモトロブ酸一

硫酸の吸収発色液に捕集，発色させる方法を用いるこ

とにより，従来の方法と比較して捕集率が良好，操作

が簡易，試料大気の捕集計が少なくてよい．さらにホ

ルムアルデヒドの連続測定に利用できる利点がある，

　1．試薬　①クロモトロブ酸一硫酸溶液（吸収発色

液）：クロモトロブ酸19を86％硫酸に溶かし1，000

1nZとする．②ホルムアルデヒド標準溶液；　ホルマ

リン（含量37％以上）をうすめて原液を調製し，こ

れをヨウ素滴定により濃度を求め，既知濃度の原液を

計算量とり，水でうすめて1認中26・76μgを含む

溶液を調製し，標準溶液とする．

　ホルムアルデヒド標準液

　　　1m‘＝0．02　mZ　H・CHO（0。，760　mmHg）

　2．検量線の作成　20m乙のメスフラスコに標準液

0．1，0．2，0．3，0．4および0．5miをとり，それぞれ

水を加えて0．5認とし，これに吸収発色液を加え，

201耶とし，20。～30。に30分間放置後，波長570mμ

付近において20mmセルを用いて吸光度を測り検量

線を作成する，対照液は吸収発色液を用いる，

　3・定量操作　ガス吸収管（内径即mm，高さ150

mm，容量50　ml，ノズル径1mエn）に吸収発色液20

認をいれ，毎分1Zの速度で採気し，吸収発色液が

適当に呈色したところで止め，採気量を記録する．つ

いで20～30。に30分間放置後，波長570mμ付近に

おいて20mmセルを用いて吸光度を測定し，同時に

作成した検量線から濃度を求める．

　　　　　　　　　　　1，000
　　　　　　　　　0＝　　　　　　　　　　　　　　　X五
　　　　　　　　　　　　y

　ここに

　0：ホルムアルデヒド濃度PPm（0。，760　mmHg）

　　　　　　　　　　　　　　「
　7：採気量（0。，760m叩Hg）

　・4：検量線から求めたホルムアルデヒドのm駅0。，

　　　760mmHg）

　本法は毎分1Zの速度で30分採気を行ない201nm

セルを用いて比色した場合，約0．04－0．8ppmのホ

ルムアルデヒド濃度の分析に適する．

Continuou8　Determin8tion　of　N轍ic　Oxide　and

Nitroge臆Dioxide　in亡he　Atmo8phere

Saburo　YANAG工sAwA＊，　Noboru　YAHATE，　Shumpo

MITSUZAWA＊and　Masaki　MORI＊＊：B協θ麗％げ

ホんθσんθ7η唇。αZSoodθ古2ノ（ゾ」召pαπ，39，2173（1966）。

　Continuous　determinations　of　nitric　oxide　and

nitrogen　dioxide　in　the　atmospheric　air　by　the

use　of　a　modified　Saltzman　reagent　will　be　des－

cribed．　Measurement　was　made　intermittently，

once　every　30　min．，　by　an　automatic　continuous

analyzer　equipped　with　a　single．path　colorimeter．

The　response　of　the　analyzer　was　obtained　as

an　average　of　the　concentration　of　nitrogen

oxides　over　a　period　of　25　min．　Two　bubblers

were亡sed　for　absorbing　nitroge且oxides　into

the　modified　Saltzman　reagent，　whose　tra簸smit．

tance　was　measured　for　the　determination．0且e

bubbler　was　designed　to　absorb　nitrogen　dioxide，

and　the　other，　nitric　oxide　plus　nitrogen　dioxide

after　the　oxidation　of　the　nitric　oxide　by　per圏

manganate，　The　oxidizing　ef五ciency　of　the

permanganate　was　96－100　per　cent．　The　acetic

acid　in　the　Saltzman　reage就was　replaced　with

％一propyl　alcohol　in　the　modified　Saltzman　rea－

gent；　the　spontaneous　coloration　and　corrosive

quality　of　the　reagent　was　decreased　by　this

substitution．　The　concentration　of　nitric　oxide

was　obtained　from　the　difference　between　the

two　responses　of　the　analyzer，　wh至1e　the　con－

centratiQn　Qf　nitrogen　dioxide　could　be　read

directly　from　the　indication　of　the　recorder．

The　transmittance　ratio　method　was　appliedしo

the　measurements，　accurate　determinations　were

possible，　even　at　high　blank　values．　Therefore，

the　reagent　was　used　repeatedly　by　cycllng　it

on　the　basis　of　measuring　the　difference　in　the

coloration　of　the　reagent　before　and　after　the

absoゆt至on　of　nitrogen　oxides．　The　analyzer

could　be　used　for　a　long　period　without　changiロg
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the　reagent．
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大気中クロルスルホン酸の分析法

山手　昇：　特定有害物質研究報告，厚生省環境衛

生局公害課（昭和41年度）．

　クロルスホン酸はばい煙規制法の特定有害物質に指

定されたので，その分析法が必要とされている．クロ

ルスルホン酸はその製造工場およびそれを使用する化

学工場周辺に存在する．クロルスルポソ酸は水と激し

く反応して塩酸と硫酸を生成する．

　　　　SO2Cl（OH）＋H20→HC1＋H2SO4

　この反応は理論的に進行するので，この塩酸あるい

は硫酸からクロルスルホン酸の定量ができる。しか

し，大気中のクロルスルホソ酸すなわち，クロルスル

ホン酸のvaporを水に捕歯すると塩酸は理論的に生

成したが，硫酸の生成は不定で，かつ，一部二酸化イ

オウの生成がみられた．よって本法では大気中のクロ

ルスルポソ酸濃度は塩酸濃度から求める方法を採用し．

た．クロルスルホソ酸を水酸化ナトリウム溶液に捕

集，これにチオシァン酸第二水銀溶液と硫酸第二鉄ア

ンモニウム溶液を加え，得られた吸光度を測定し塩化

水素を定量し，クロルスルポソ酸濃度を求める．

　1．試薬　①吸収液二〇．1N水酸化ナトリウム溶

液，②硫酸第二鉄アンモニウム飽和溶液：1N硝酸に

硫酸第二鉄アンモニウムを飽和させ，その上澄液を

用いる．③チオシアン酸第二水銀溶液：硝酸第二水銀

59を0．5N硝酸約200　mZに溶かし，これに硫酸第

二鉄アンモニウム飽和溶液3謡を加え，よく振りま

ぜながらチオシアン酸カリウム溶液（4・0％）を溶液が

僅かに着色するまで加える．生じたチオシアン酸第二

水銀の白色沈殿をガラスロ過器（G3）でロ過した沈殿

を水で十分洗浄し，風乾する．この0．4gをメチルア

ルコール100m乙に溶かし，褐色ビンに保存する．④

硫酸第二鉄アンモニウム溶液：硫酸第二鉄アンモニウ

ム6．09を過塩素酸溶液（70％過塩素酸33mZに水

を加えて100miとする）100　mZに溶かし褐色ビン

に保存する．⑤塩化水素標準液；110℃で乾燥した塩

化ナトリウム0。269をとり水で溶かして1，000mZと

し，さらに吸収液で10倍にうすめて標準溶液こダる．

塩化水素標準液1m‘＝0。01　m‘HCI（0。，760　mmHg）

　2．定量操作　ガス吸収管（G－2ガラスフィルター

付）に吸収液20mZをいれ，試料大気を毎分1～2Z

の通気速度で一定時間採気し，採気量を記録する．採
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気後，吸収液5謡を共せん試験管にとり，これに硫

酸第二鉄アンモニウム溶液2謡とチオシアン酸第二

水銀溶液1mZおよびメタノール10　mZを加え，せ

んをしてふりまぜ5～30分の間に約10mmセルに移

し，460mμ付近における吸光度をはかる．同時に塩

化水素標準溶液5鋤をとり同様の操作を行ない吸光

度を測定する．対象液は水5剛について同様の操作

したものを用いる，

　クロルスルホン酸濃度ppm（0。，760　mmHg）

　　　　　　　　　　　E　　”
　　　　　　　　＝10×一x－
　　　　　　　　　　　　　　L　　　　　　　　　　　1ワs

　ここに

　　　　刀：吸収液の吸光度

　　　　島：塩化水素標準液の吸光度

　　　　五：心気量i（0。，760mmHg）

　　　　”1吸収液量mZ

　本法は吸収液量20mZ，吸引速度毎分2Z，吸引時間

60分として試料大気中のクロルスルホン酸濃度0．2～

5ppmのものの分析に適する．

紫外線自動測定記録計の試作に関する研究

山手　昇，太幡利一，松村年郎：大気汚染防止に

関する総合研究報告書，科学技術庁研究調整局（昭

和42年3月）．

　太陽光線の幅射エネルギーが大気中の汚染質によっ

て吸収され，とりわけ殺菌力を有し，かつビタミンD

を生成し，人体に有効な作用を示す紫外線が大気汚染

質によって，その放射量に影響をうけることは都市公

害の主要な課題の一つとなっている．また，近年多く

発生が見られる光化学的スモッグの発生機構の解明に

は反応に関与する太陽光のエネルギー分布と汚染質の

関係を追求することが重要である．

　本研究においては，大気中の紫外線量を連続積算：記

録できる機能と太陽光を自動的に分光測定できる機能

を備えた測定計を設計し，次の点にポイントをおき製

作を進めた．

　（1）連続記録部

　測定波長範囲は270～310mμ（皮膚に赤斑を生じさ

せプロビタミンD3をビタミンD3に転換させるに必要

な範囲）310～400mμ（皮膚上にメラミン色素を生成

させるに必要な波長範囲）および700～1，200mμ（紫

外部の異常吸収が赤外域におよぶかどうかをチェック

する目的で記録する）の3点のエネルギーが積算記録

できるようにした。

　紫外部を2つに分け’，特に270～310mμをえらん

だのはこの波長範囲の紫外線はプロビタミンDからビ
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タミンDへの転換を皮膚表面で行ない，生体内のCa＋＋

代謝を正常とし，かつ，この波長光は殺菌力を有して

おり，人の生活に極めて有効な作用を示すが，現在，

大気汚染の明らかな影響により，潜在性クル病者が起

りうる可能性もあり，これは世界的な問題となってい

るため，310mμ以下の短波長の紫外線量を常時把握

しておく必要がある．

　これら3点の連続記録部はそれぞれ受光部，増幅，

カウンター部および記録部より構成させた．すなわ

ち，太陽光をそれぞれの測定波長範囲の受光部にう

け，生じた光電流をコンデンサーに蓄積し，一定電圧

に達したときネオン放電管のパルス電圧を増幅し，ブ

リップ・フ巨ップ回路を通して矩形波になおし，それ

を更に一段増幅してパルスカウンターを作動させる，

同時に記録紙上にはカウントが打点され，1山が100

カ月ントになるようにした．1カウントに要する放射

エネルギーはmw・min／cm2で表示し，その補正はそ

れぞれNBSの標準電球で較正する．

　（2）分光測定部

　太陽光を自動的に分光測定し大気汚染質の太陽光の

吸収におよぼ影響をしらべるために製作したものであ

る．測定波長は270～900mμ　とし積分球受光器，分

光器，記録計より構成させた．なお，分光器は日立製

102型を改造した．

自動車排気ガス環境測定結果ついて

外村正治，山手　昇，松村年郎，他5機関：　自動

車排気ガス人体影響調査結果報告，厚生省環境衛生

局公害課（昭和41年2月）．

　自動車排気ガスによる大気汚染の実態と人体におよ

ばすその影響を知るために，東京都世田谷区大原町環

状7号線と甲州街道の交差点を中心とした地区および

東京都世田谷区用賀町の国立衛生試験所を中心とした

地区で環境測定，人体影響調査を昭和40年9月に実施

した。測定地区として選んだ2地区のうち，大原町交

差点は1日の自動車交通量は約10万台であり，用賀

町は交通量の少ない住宅地である．前者を汚染地区，

後者を非汚染地区と呼ぶことにする．われわれが担当

した環境測定の結果は次の如くである。一酸化炭素は

非汚染地区では検出されなかったが，汚染地区では気

象条件により日別ではかなりの差があったが，0．5

ppmより22　ppmが街路端で検出された．平均濃度

で4．1ppm（1時間平均値）この測定値は24時間平

均のものであるが（以下同じ）時間別にみると自動車

の1時間当り走行台数と相対応して増減することが明

らかにみられた．交通警察官が交通整理にあたる交差

点中心部では平均55ppm（ただし，瞬間値）で最高

110ppmと高濃度を示した，幹線道路端より25～50

mはなれた住居地区でも一酸化炭素が数ppm検出さ

れ，一酸化炭素による汚染が広範囲におよんでいるこ

とが見出された．窒素酸化物のうち，二酸化窒素は汚

染地区，画帳地区：ともに平均および最高濃度のいずれ

も同程度でそれぞれ約0．02ppm，0．06　ppmであっ

たが，一酸化窒素は両地区間で差が著しく，平均濃度

で汚染地区0．074PPm，非汚染地区0，005　PPmで

汚染地区は非汚染地区に比べ15倍，最高濃度で汚染

地区0，30ppm，非汚染地区0．03　ppmで汚染地区

は非汚染地区に比べ10倍であった．浮遊粉じん量を

単位時当りの自動車走行台数のほぼ一定している日中

の測定でみると汚染地区2，222μg／m3，非汚地区459

μg／m3で汚染地区は非汚染地区の約4倍であった．

また汚染地区の浮遊粉じん中から鉛が平均濃度4．8

μg／m3検出された．亜硫酸ガスは汚染地区，非汚染

地区ともあまり差はみられず，平均濃度で0．005ppm

程度であった．ただし，大原交差点では中央部で日中

平均濃度0．14ppmが検出された．自動車排気ガスに

よる汚染分布を知るために交差点を中心として炭化水

素の測定を行なったがその結果広範囲の汚染分布状態

を明らかにすることができた．すなわち，汚染地区23

地点について道路近辺0．66ppm，道路からはなれた

個所でも0．16PPm，非汚染地区では0．05　PPmの平

均値であり，これに対し汚染地区は非汚染地区の約10

倍であった．

連続測定記録計による大気汚染の研究（第1報）　交

通量と汚染質の相関関係について

外村正治，山手　昇，辻　楠雄：衛生化学，（投稿

中）．

　自動車の急激にともない，排気ガスによる汚染が社

会的に重要視されている．この汚染の実体を解明する

ために，都内3地点に，一酸化炭素，亜硫酸ガス，窒

素酸化物，浮遊粉じん，ならびに交通量の自動測定計

を設置して，交通量と，これらの汚染物との相関関係

を，1964年1月～12月の長期にわって検討を行なっ

た．その結果交通量と乳価物質の相関関係は，一酸化

炭素と亜硫酸ガスが高い相関を示している．とりわけ

一酸化炭素は，他の汚染源の影響をほとんどうけてい

ないと考えられる．一方亜硫酸ガスは，工場より排出

されるガスにも含まれており，実験結果明らかにこれ

らの影響をうけている．このことから，一酸化炭素

は，自動車排気ガスによる汚染の指標として重要なも

のの一つである．実験の結果求められた相関式と相関
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関係は次の通りである．

　霞ヶ関　ッ＝0．00276りg十〇．482

　　　　　γ＝0．987

　板橋鯉＝0．00105Ωヶ＋0．247

　　　　　γ＝0．917

　ン：一酸化炭素濃度ppm

　ω：交通量cars／h

　γ：相関係数

　霞ケ関と板橋における交通量に大差がないのに，一

酸化炭素による汚染が，異ったパターンをしめすの

は，自動車の運転状態，地形，気象条件によるもの

で，このことから，交通量が同一でも，条件の異った

因子があるときは，回帰直線も異ったものになる．ま

た両地点とも，今の条件で，道路における交通量が，

飽和状態にならない限り，今後の汚染の状態を，ある

程度まで推定することができるものと考えられる．

　窒素酸化物は，自動車排気ガス中にも含まれている

が，相関関係は，一酸化炭素や亜硫酸ガスにくらべて

非常に低く，われわれが行なった実験では，両者の関

係を直接むすびつけることは，むずかしかった．この

ことは，窒素酸化物が，光化学反応と関係をもつため

ではなかろうか．この結果，今後の交通量の増減によ

る汚染の状況を，はっきりとつかむことは，現在の段

階では困難である．

　浮遊粉じんは，交通量：もその一つの原因をもってい

るが，それよりも他の因子の影響が大きいことがわか

った．

　交通量と汚染物間についての相関関係は，それぞれ

の時間，日，週，季節によって変動が大ぎいために，

それにもちいる測定は比較的長期間で，しかも24時

間連続測定の必要がある．

E宜ect　of　Mo叩血ine　Admini8tration　on　tLe

Activitie80f　Microsomal　Drug・metabolizing

Enzyme　Systems董n　Liver　of　Di鉦erent　Species

Ryuichi　KATO　and　Kinichi　ONODA：　」，　Pんαゲ・

？ηαooZ．，16，217（1966）．

われわれは先にモルヒネを投与すると肝ミクロゾー

ムのアミノピリンやモルヒネのN一脱メチル化酵素お

よびヘキソパルビタールの水酸化酵素の活性は雄性ラ

ットでいちじるしく減少するが雌性ラットでは有意に

は減少せず，また男性ホルモン依存性でないアニリン

の水酸化活性は雌雄ラヅトとも減少しないととを認め

た．そこでこれら酵素の性差の原因としてモルヒネ投

与が男性ホルモン依存酵素の活性のみを減少せしめる

との仮説を提出した．今回は，この仮説から男性ホル
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モン依存性をしめさない，マウス，ウサギ，モルモッ

トなどのアミノピリンやモルヒネのN一脱メチル化酵

素およびヘキソバルビタールの水酸化酵素の活性に対

するモルヒネ投与の影響には性差が認められないもの

と考えられたので，その真偽について雌雄の動物を用

いて検討した．この結果はラットよりははるかに高用

量のモルヒネを投与したにもかかわらず，他の動物で

はこれらの酵素活性におよぼすモルヒネの影響には性

差が認められず，かつ雌雄とも酵素活性の低下がおこ

らないことを認めた．この結果，モルヒネが男性ホル

モン依存性の酵素活性を特異的に減少することが明ら

かにされた．

Sex　D置erence　in　the　Activities　of　Microsoma夏

Drug・metabolizing　Enzyme　System8　in　Relati①n

to　Dietary　P■otein

Ryuichi　KATo：　」窃ρ．」．　Pんα伽zαooZ．，16，221，

（1966）．

　正常ラットでは肝ミクロゾームにおけるアミノピリ

ンのN一身メチル化酵素，ヘキソバルビタールの水酸

化酵素の活性にはいちじるしい性差（3～5倍）が認め

られる．しかし，低蛋白食あるいは無蛋白食で飼育す

ると，雌雄ラットともにこれらの薬物代謝酵素活性は

減少するが，雄性ラットにおける減少は雌雄ラットに

くらべてきわめて顕著であった．その結果，酵素活性

の性差は正常食ラットにくらべていちじるしく減少し

た．一方，高蛋白食で飼育すると，雌雄ラットともに

これらの酵素活性は増加するが，雄性ラットにおける

増加は雌雄ラットにくらべていちじるしく，その結果

酵素活性の性差は正常食ラットにくらべて増加した．

すなわち，これら薬物代謝酵素活性の性差は飼料中の

蛋白含有：量に左右されて，蛋白含有量が高いほど性差

が顕著に現われる．この傾向は，正常食では性差があ

まりはっきりしないアニリンの水酸化酵素やN一メチ

ルアニリンのN一戸メチル化酵素の活性に関してとく

．にはっきりと認められた．また雄i性ラットにおけアミ

ノピリンのN一瓢メチル化酵素活性は去勢こより減少

し，メチルテストステロンの投与により再び増加する

が，この場合も蛋白含有量の多い飼料を与えられた群

ほど，メチルテストステロンの効果が著明に現われ

た．

D澄ere皿ces　am①ng　the　Action　of　Phenobarbital，

Methylcholanthrene　and　Male　Sex　Hormone

on　Micro呂omal　D瑚g・metabolizing　Enzyme

Sy8tem80f　Rat　Liver



208 衛　生　試験所　報　告 第85号（1967）

　　Ryuichi　KATo　and　Michiko　TAKAYANAGI：」⑫．

　　」．Pんα僧？παoo‘．，16，　380（1966）．

　　Differences　among　the　actions　of　phenobar・

bita1，　methylcholanthrene　and　male　sex　hormone

on　the　activities　of　drug・metabolizing　enzymes

of　liver　microsomes　in　female　and　male　rats

were　investigated．

　　The　administration　of　phenobarbltal　markedly

increased　the　activities　of　all　the　enzymes　stud－

ied　more　clearly　in　female　rats　than　in　male

rats．

　　On　the　other　hand，　the　administration　of

methylcholanthrene　to　female　rats　increased　the

activities　of　the　enzymes　having　no』sex　di鉦er，

ence，　but　it　did　not　alter　the　activities　of　the

enzymes　having　clear　sex　difference．

　　Moreover，　the　administration　of　methylcholan．

threne　to　male　rats　increascd　the　activities　of

the　enzymes　having　no　sex　difFerence，　but　it

markedly　decreased　the　activities　of　the　enzymes

having　clear　sex　difference．

　　The　administration　of　methylteststerone　mark．

edly　increased　N－demethylation　of　aminopyrine

and　butynamine，　while　it　increased　only　slightly

N－demethylation　of　N－methylaniline　and　hy・

droxylation　of　zoxazolamine　in　castrated　female

rats。　The　administration　of　phenobarbital　to

the　methylteststerone－treated　castrated　female

rats　resulted　in　further　increases　in　the　activi・

ties　of　all　enzymes，　In　contrast，　the　adlninis－

tration　of　methylcholanthrene　to　the　methy．

1teststerone　to　the　methylteststerone．treated

castrated　female　rats　resulted　in　further　in・

creases　in　the　activities　of　N－methylanilie　N－

demethylase　and　zoxazolamine　hydroxylase，　but

it　decreased　the　activities　of　aminopyrine　and

butynamine　N－methylases．　The　starvation　of

methylteststerone　treated　rats　markedly　depres．

sed　the　effect　of　methylteststerone　on　the　en・

zymes　having　clear　sex　difference，　such　as

aminopyrine，　and　the　starvation　of　phenobarbital

treated　rats　markedly　increased　the　effect　of

phenobarbita1，　and　more　the　starvation　of　me．

thylcholanthrene　treated　rats　did　not　signifi．

cantly　alter　the　effect　of　methylcholanthrene．

　　These　results　indicate．　that　the　effect　of

methylcholanthrene　on　the　activities　of　drug．

metabolizing　enzyme　of　Iiver　microsomes　related

to　that　of　male　sex　hormone．

　　Sur　le　M6cani8me　de　la　To16rance　Aigu越，

　　Subaigu惹et　Chroniq皿e　au　Cari8①Pτodol

　　Ryuichi　KATo：　Pα抗oZoφθ　θ‘　BづoZogづθ，15，

　　（1967）．

　　Brain　and　plasma　concentrations　of　carisop－

rodol　at　the　end　of　the　period　of　paralysis　were

士nuch　higher　in　rats　which　had　received　higher

doses　ofthe　drug　than　in　rats　which　had　re．

ceived　relatively　lower　doses．

　　These　results　show　that　prolonged　paralysis，

elicited　by　carisoprodol，　may　induce　an　acute

tolerance　of　the　nervous　system　to　this　com．

pound．　One　or　more　administrations　of　cariso・

prodol　increases　the　catabolism　of　this　compound

by　liver　microsomal　enzymes。　Paralysis　is

reduced　by　this　mechanism，　but　the　sensitivity

of　the　central　nervous　system　to　the　drug　is

probably　not　modified．

　　Repeated　administrations　of　carisoprodol　con．

siderably　reduce　the　duration　of　paralysis．　The

main　cause　of　this　phenomenon　is　the　increased

catabolic　rate　of　carisoprodo1，　while　a　secondary

cause　may　be　the　reduced　sensitivity　of　the

central　nervous　system．　For　this　reason，　the

mechanism　of　tolerance　development　certainly

differs　according　to　whether　the　acute，　subacute

or　chronic　phases　is　investigated．

E霞ect80f　Starvation　and　Refeedi㎎on　the

　　Oxidation　of　Drug8　by　Uver　Micro80me8

　　Ryuichi　KATo：　B唇oo1匹θ粥．　Pんαゲ幌αoρ乙，16，871

　　（1967）．

　　The　metabolisms　of　hexobarbita1，　aminopyrine

and　aniline　by　liver　microsomes　were　increased

in　rats　fasted　for　72　hr　and　they　were　drastically

decreased　by　refeeding　on　a　standard　diet　as

well　as　on　sucrQse．　The　activities　of　drug

metabolisms　in　the　rats　refed　on　the　standard

died　for　24　hr　and　48　hr　were　about　35％and　52

％　of　control　values，　respectively．
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　　Moreover，　since　the　activities　per　total　liver

also　markedly　decreased　by　refeeding　Gf　the

fasted　rats，　the　decrease　in　the　activities　were

not　able　to　ascribed　to　increase　of　liver　weight．

　　On　the　other　hand，　sucrose　feeding　decreased

the　metabolisms　of　drugs　by　liver　microsomes

and　they　were　increased　by　starvation，　but　they

were　nqt　altered　by　refeeding　on　the　standard

diet．　The　activities　of　NADPH　dehydrogenase

and　NADPH－cytochrome　c　reductase　and　the

content　of　P－450　in　liver　microsomes　markedly

decreased　by　refeeding　of　the．fasted　rats　on　the

standard　diet．　The　relationship　betweeh　the

activities　of　drug　metabolisms　and　NADPH

dehydrogenase　and　content　of　P－450　was　discus。

sed。

E仕ect　of　Admini8t『ation　of　3－Aminotriazole

on　the　Act韮vity　of　Micro80mal　Dmg・皿etaboli・

zing　Enzyme．Sy8tems　of　Rat　Liver

Ryuichi　KATo：　」傷”．」。　Pんα㌍鵬αooZ．，17，56

（1967）．

・Administration　of　3－amino－1，2，4－triazole　to

male　rats　markedly　decreased　the　activities　of

drug・metabolizing　enzyme　and　content　of　P－450

0f　Iiver　microsomes，　but　it　did　not　decrease

the　content　of　cytochrome　b50f　liver　micro．

somes．　Moreover，3－aminotriazole　markedly

inhibit　the　stimulation　of　the　drug．metabolizing

enzyme　activities　by　the　administration　of　pheno．

barbital　or　methylcholanthrene．　Administration

of　3－aminotriazole　also　decreased　the　rat　of物

麗”ometabolism　of　pentobarbita1，　Since　addition

of　3－aminotriazole　in　the　incubation　mixture　or

preincubation　of　the　incubation　mixture　with

3－aminotriazole　did　not　markedly　depressed　the

activities　of　the　drug．metabolizing　enzymes，　it

is　unlikely　that’3－aminotriazole　accelerate　the

breakdown　of　drug・metabolizing　enzyme　systems

of　liver　microsomes．

Contrast量。　E鉦ects　of　Ethionine　and　Carbon

tet聡chloτide　on　Ascorbic　Acid　Metab①1ism　on

the　Activity　of　Mioro帥ma1　Drug・metabOlizing

Enzyme8　in　Rat8

Ryuichi　KATO：　而p．」。　Pんα甥zαooZ．，17，64
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（1967）。

　　Administration　of　ethionine　to　rats　markedly

decreased　the　ascorbic　acid　content　in　liver　and

increased　the　urinary　excretion　of　ascorbic　acid．

In　contrast，　administration　of　carbQn　tetrachlo・

ride　decreased　the　ascorbic　acid　content　in　liver

and　kidney　and　the　urinary　excretion．　Thus，

the　ratio　of　ascorbic　acid　content　between　liver

and　kidney　decreased　in　the　rats　treated　with

ethionine，　contraversely　it　increased　in　the　rats

treated　with　carbon　tetrachloride．

　　On　the　other　hand，　the　loint　administration

of　ethionine　prevented　the　stimulation　of　urinafy

excretion　of　ascorbic　acid　as　well　as　the　induc－

tion　of　drug・metabolizing　enzymes　of　liver　mi・

crosomes　by　the　administration　of　chloretone，

phenobarbital　or　methylcholanthrene．

　　In　contrast，　the　joint　administration　of　car・

bon　tetrachloride　only　partially　prevented　the

stimulation　of　urinary　excretion　of　ascorbic

acid　and　the　illduction　of　drug－metabolizing

enzymes。

　In　was　postulated　that　ethionine　may　intere－

fere　the　mechanism　of　storage　of　ascorbic　acid

in　liver　and　then　increased　the　release　from

storage　site　and　consequently　increased　the

urinary　excretion　of　ascorb量。　acid，　while　carbon・

tetrachloride　resulted　aspecific　damage　of　the

liver　and　decreased　biosynthesis　of　ascorbic

acid　and　consequently　decreased　the　urinary

excretion　of　ascorbic　acid．1

毒物劇物の皮膚毒性検定法に関する研究

池田良雄，堀内茂友，吉本浜子，降矢　強，川俣一

也，金子豊蔵：昭和41年度厚生科学研究報告．

　毒物，劇物の皮膚毒性のうち，動物の粘膜に対する

局所刺激反応を調べる検定法を対象として研究を行な

った．粘膜の刺激試験法については，DraizeがAp．

praisal　of　the　Safety　of　Chemicals　in　Foods，

Drugs　and　Cosmetics，　FDA，1959，で記載してい

る方法が，唯一の基準といえるものであろう。これ

は，ウサギの目を用い，検体によって惹起された目の

各組織の障害に一定の点数を与え，点数の総和の大小

によって定量的に検体の刺激性の大小を知ろうとする

ものである．われわれは，Draize法を基礎として，
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硫酸および水酸化ナトリウムを検体としてウサギの目

に対する作用を調べ，本項定法そのものに検討を加え

た．実験手技および観察法においては，改良すべき点

があるうえ，原図において記載されていない面におい

て十分留意すべきところがあり，これらを予備的に十

分吟味して，詳細な実験手技にまで，われわれが最：善と

考える方法を規定した．この手技を基にして，10％硫

酸および5％水酸化ナトリウムの目に対する障害を検

討したところ，結果の評価については，検体による目の

障害の程度が適度の場合にはDraize法は満足すべき

結果を与えるが，なお検討を要する余地が残されてい

ることを知った．そして，酸およびアルカリの刺激作

用については，その強度と持続時間の差に関して従来

一般によく知られているところをよく再現し得，両剤

に関する洗源効果の差について興味ある所見を得た．

解熱鎮痛剤の毒性に関する研究

池田良雄，戸部満寿夫，近岡昭典，鈴木康雄，小林

和雄，北条正躬，鈴木幸子：昭和41年度厚生科学

研究報告．

　市販されている解熱鎮痛剤の配合から代表的な次の

2種類の配合剤を作り，それらの急性および1ヵ月の

亜急性毒性試験をラットについて行なった．

　　　　A　　剤
　　Caffeine　　　　　　　　　　　　　　　　　：　1

　　Phenacetin　　　　　　　　　　　：5

　　Allylisopropylacetylurea　　：1．2

　　　　B　　剤
　　Caffeine　　　　　　　　　　　　　　　　　：　1

　　Phenacetin　　　　　　　　　　　：5

　　Pyrabita1　　　　　　　　　　　　：5

　　Benactizine　　　　　　　　　　：0．1

　経口投与によるLD50はA剤で2・29／kg（2・51～

1．949／kg），　B剤は1．99／kg（2．20～1．669／kg）で両

剤の急性中毒症状は中枢興奮を伴う麻痺症状が主徴で

あった。亜急性毒性試験においては高用量（LD5・の約

1／4量），低用量（LD50の約1／20量）の2段階に分

け，それぞれ0．5％アラビアゴム液に懸濁させ，1群

4匹の雄ラットに毎日1回胃ゾンデで経口投与し，一

般症状，体重，飼料，水の摂取量を毎日測定した．1

ヵ月後に血液形態学的検査，血清成分の化学的分析，

腎機能検査としてのPSPテスト，臓器重量，病理組

織学的検査について調べた．

　その結果，体重増加の抑制がA剤の高用量群で特に

みられた．また水摂取量，血液形態学的検査および血

中メトヘモグロビン量においてはA，B剤ともに特に

高用量群で変化が認められた．一方血清成分，PSPテ

ストでは著明な変化はみられなかった．

モルヒネ系薬剤の依存性の判定法に関する基礎的研

究

池田良雄，堀内茂友，戸部満寿夫，吉本浜子，近岡

昭典，鈴木康雄，小林和雄，北条正躬，降矢　強，

川俣一也，鈴木幸子，金子豊蔵，川崎　靖：昭和

41年度日米科学協力薬物乱用研究報告．

　サルにおけるモルヒネ（Mor．）系薬剤の身体的依存

性を検定するためには，十分依存性の生じたMor．慢

性中毒サルを維持する必要があり，そのためにMor・

の5mg／kgを8時間間隔で1日3回毎日カニクイサ

ルに皮下注射すると，30日～50日で十分依存性が生じ，

ナロルフィン，またはMor．投与中絶による禁断症状

の観察からSeeversらの程度づけによる“severe”

あるいは“very　severe”の依存性が生じ，6時間間隔

で1日4回，3mg／kgのMQr．を注射するSeevers

らの方法に匹敵することを認めた．また，依存性に及

ぼす性差，Mor．投与日数による差，等を調べるた

め，雌雄合計7匹のカニノイサルに，5mg／kgのMor・

を同じ方式で30日および45日投与して自然禁断現象

を観察したところ，Mor．のサルにおける身体的依存

性に大きな性差はなく，投与期間についても30日と

45日～50日の問に大きな差異のないことを認めた．

以上の実験における，禁断現象の“very　severe”の

程度づけの検討を進めるため，更に6匹のサルを用

い，65日の全期間中に，5mg／kgから始めて最終の

1回投与量を10および201ng／kg　とした2群を作

り，自然禁断症状を観察したところ，10mg／kgの1

例に禁断によって死亡したものがあり，この動物を主

体とした全動物の観察によってSeeversらの記載す

る“very　severe”症候群のほとんどを認め得たほか，

記載されていない症状として，anguish，　apathyな

どが重要な症状として追加すべきであろうと考えられ

た．

麻薬の身体的依存性に関する研究

池田良雄，堀内茂友，戸部満寿夫，吉本浜子，近岡

昭典，鈴木康雄，小林和雄，降矢　強，北条正躬，

川俣一也，鈴木幸子，金子豊蔵，川崎　靖：昭和

41年度厚生科学研究報告．

　薬物乱用の対策の一環として，小動物およびウサ

ギ，サルにおける麻薬および催眠薬の中毒時における

身体的依存の特徴を把握するために研究している．本

研究の推進のため，まず飼育施設ならびにサルの生態
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について検討した後，ナロルフィンの禁断現象と，モ

ルヒネ投与中止後の自然禁断症状を観察した結果，わ

れわれが行なったモルヒネ投与法が，モルヒネ系薬剤

の身体的依存性を判定する検定法として満足すべきも

のであることを認めた．

食品中の保存料の相乗毒性に関する研究

池田良雄，堀内茂友，戸部満寿夫，吉本浜子，近岡

昭典，鈴木康雄，小林和雄，北条正躬，降矢　強，

川俣一也，鈴木幸子，金子豊蔵：昭和41年度厚生

科学研究報告，

　食品添加物について，その相互作用を研究すること

を目標として保存料の急性毒性における相互作用を検

討した．保存料としては，安息香酸（B・A），サリチル

酸（S．A），デヒド．ロ酢酸（D．H．A）の3剤を取上げ，単

独投与時のLD50と中毒経過を検討し，次いでB．　A：

D．H．　A＝2：1の割合で混合したもの，更にB．　A：

S．A：D．H．A＝3．1：1．6：1．2の割合で混合したもの

についての急性毒性を検討したところ，2剤混合のと

きは毒性の拮抗効果がみられた．3剤混合の場合にお

いても相乗効果はなく，軽度に拮抗する傾向がみられ

たが，その場合の中毒症状は，各剤単独あるいは2剤

混合の場合よりも中枢興奮症状が激烈で，かつ中毒経

過が促進されているのが認められた．

ラットにおける実験的動脈硬化症に関する研究

池田良雄，戸部満寿夫，近岡昭典，北条正躬，小林

和雄，鈴木康雄，鈴木幸子：昭和41年度厚生科学

研究報告。

　実験動物（特にウサギ）にコレステロールを投与す

ると人の粥状動脈硬化症に最も類似する動脈硬化症が

発生する．しかし，このような現象は，ラットやマウ

スでは起り難いと言われている．

　このように動物種による差は，人の場合の粥状動脈

硬化症とコレステロールとの相関性強いては高血圧症

との関連に残される多くの疑問を解く上に，極めて重

要な連なりを持つものと考えられる．

　先に食用色素赤色105号（Rose　Benga1；R．　B）の亜

急性試験により，本色素を比較的高濃度に含有する飼

料でラットを飼育すると甲状腺の肥大と血中コレステ

ロール量の増加を生じたのでコレステロール（cho1．）

とR．Bを併用することによって，あるいは動脈硬化

症が起り易くなるのではないかと考え，本実験を行な

っている．

　すなわち1群24匹の雄性ウィスターラット3群を

準備し，各々対照群，cho1．投与群，　choL＋R．　B投
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聯帯とし，一般症状，体重変化，食餌および水の消費

量を導べるとともに，実験開始後1ヵ月および3ヵ月

目に各群の動物の一部を殺し，動脈の変化を中心とし

て種々の検索を行なった。

　現在までに得た結果で，特に著しい変化としては，

処置両群議におよそ4週以降に体重増加と食餌および

水の消費量が対照群を上回ること，またR．B＋choL

群で3ヵ月目の血中FFAの増加，　cho1．群で甲状腺，

副腎重量の増加が認められる．また組織学的に処置群

では肝，腎，副腎に軽度の変化がみられるが，choL

群とchol．＋R．B群の間には明らかな差を見出し得な

い，

　以上のように，実験目的である動脈の変化は，1カ

月および3ヵ月目に処分した動物では肉眼的には異常

を認めない．しかし，その詳細は，組織的検査を現在

行なっているので結論を得ていない．

Studies　on　M［yxovirus　Pyrogen．　I　Interactio血

of　Myxovirus　an己Rabbit　Polymo叩honuclear

Leucocytes

加納晴三郎，川崎浩之進：

177　（1966），

jBd尭θπJo％γ？zα彦，‘9（3），

　発熱反応におけるInnuenza　virusと家兎白血球と

の相互作用を伽幡卿および脇痂。で検討し，

Bacterial　pyroge11と同様にvirusも静注によって，

家兎にleucopeniaと一過性の発熱をおこし，　dose－

responseをしめすこと，　virus　pyrogenの発熱性

は，virusのニワトリ赤血球への吸着により低下し，

遊離により回復する．また加熱およびエーテル処理に

より不活化きれること，更にNitrogen　mustardに

よってIeucopeniaをおこした家兎におけるvirusの

発熱は，いちじるしく低下し，伽”d加0でvirusを

白血球に吸着せしめると1～2時間内にvirusの増殖

なしに1eucocytic　pyrogenの産生が促進されること

を明らかにした．

S加dieg　o皿the　Pyrogen（IV）　Some　Factors

in皿uencing　the　Production　of　Leucocytic電

Pyrogen　from　Po亘ymorphonuclear　Leucocytes

επo髭ro

加納晴三郎，川崎浩之進，吉田　稔，西尾　晃，持

田研秀：」1αp．訊Pんα働αooZ．，17（1），125（1967）．

　伽砂琶加。での家兎白血球からのLeucocytic・Pyro・

gen（L．P．）の産生条件と二，三の物理化学的性質を

検討し，L．P．の産生温は41。が最も効果的，産生さ

れるL・P．量はcell数に比例する．　L．P・の産生は培・
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養後1～2時間が最大であり，血清添加してenrich

した培地を用いた時L．P．の産生は抑制される．　L．P・

は41。で生理食塩水にindubateすると，急速に白血

球から培地中にreleaseし，　heat　labileで，560以

上では不活化される．eosinにたいする白血球の染色

性からみたce11の活性と，　L．P。の産生とはcouple

していることを明らかにした．

発熱性物質に関する研究（1）大腸菌による0抗体

の形成とその精製Pyrogenによる発熱耐性につい

て

加納晴三郎，川崎浩之進，吉田稔，小林多美，．小

川俊太郎：　日本薬理学雑i誌，62（3），135（1966）．

　Pyrogenはグラム陰性菌の菌体膜成分としての

Lipopolysaccharideを主成分とするものであって，

0抗原とは生体内における反応性も異るものと考えら

れる．精製Pyrogenは蛋白および核酸をほとんど含

まず，従って抗原性をほとんど示すことなく，Adju・

vant作用を示すものであるとされている．従って，

これは生体に対して主として，発熱性を伴う毒性を示

すものと考えられる．

　しかしながら，0抗原は発熱性のみならず細菌のも

つ他の属性をも具えており，生体にしては，多岐にわ

たる生理作用を示すことが知られている．

　これらの諸点から考えて，著者らは大腸菌とそれよ

『りえたる精製Pyrogenにより，両者の発熱に対する

耐性獲得の過程を明らかにし，それらの相互関係を知

る目的で実験を行ない次の結果を得た．

　1）大腸菌よりWestphal法に準じて，精製Pyro・

genをえた．

　2）精製Pyrogenの化学分析を行ない，　Lipid　A

めPatternを示すことをたしかめた，

　3）最小発熱量は0．002γ／m‘／kgであり，そのDose

Response　Curveを作製した．

　4）精製Pyrogenの頻回注射により，耐性は早期

に発現し，第2回注射以後は二峰性の消失がみられ

た．

　5）大腸菌の0抗原では，抗体上昇がみとめられた

にもかかわらず，発熱に対する耐性形成は著しくなか

？た．

　6）　0抗原免疫により抗体価を上昇させた家兎に対

して，精製Pyrogenは発熱反応を発現した．すなわ

ち，発熱に対する感受性の低下と抗体価の上昇とは平

行しなかった．

．発熱性物質に関する研究（III）　高張ブドウ糖液に

よるPyrogenの増強効果とリンゲル液による減張

効果について

加納晴三郎，川崎浩之進，吉田稔，持田研秀，小

川俊太郎：　日本薬理学雑誌，62（5），291（1966）．

　Pyrogen並びにワクチンを家兎に注射するとき，

発熱と共に家兎の血糖値がいちじるしく上昇すること

が知られている．このような過血糖と発熱の関連性

は，生化学的立場より，Endotoxin　と肝Glycogen

の代謝の問題として多くの研究が行なわれている．一

方では血糖とPyrogenの関係は生理学的にも重要な

課題の一つとなっている．

　現在わが国において行なっているブドウ糖注射液お

よびリンゲル液の検定作業中に少量の精製Pyrogen

をブドウ糖に混じて家兎に注射すると，いちじるしく

Pyrogenの増強効果があることを見出し，また，リ

ンゲル液では，かえって発熱性が抑制されるという現

象を見出した．

　これらの現象を解明すると共に発熱機序に論及する

目的で実験を行ない次の如き結果を得た．

　1）ブドウ糖注射液10mZ／kgを一定量の精製

Pyrogenと混注するとぎ，1mε／kgの場合に比べて，

いちじるしく家兎に対するPyrogenの活性の増強効

果がみとめられた．また，この効果は，ブドウ糖液の

濃度の上昇と共に増加した．

　2）　リンゲル液10mZ／kgに一定量の精製Pyrogen

と混注するとき，1mZ／kgの場合に比べて家兎に対す

るPyrogenの活性は減弱した．また，生理食塩水お

よび高張食塩水の場合でも，ほぼ同様の結果がえられ

た．

　3）　上記の現象は，DNPでも，ほぼ同様の傾向が

みとめられた．

　4）脇勿伽。で多核白血球より白血球性Pyrogen

の遊離に対しては，リンゲル液がもっとも強く作用

し，ブドウ糖液の添加により抑制された．

発熱性物質に関する研究（VII）蛇毒の発熱作用と

各種Pyrogenに対する効果増強作用について

加納晴三郎，川崎浩之進，吉用　稔，山ロー孝：

熱帯医学会報，7（2），25（1966）。

　蛇毒はきわめて強力な生理学的活性を示す毒素たん

白として，古くから，無くの化学者生化学者および薬

理学者の興味をひき，その分野に関する研究は数多く

行なわれて来た．

　しかしながら，蛇毒が生体の体温に如何なる影響を

及ぼすかという点についてはなお十分な検討が行なわ
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れていない。

　著者らは大腸菌Pyrogen等の発熱作用と3種の蛇

毒の発熱作用を比較し，さらにPyrogenらの発熱作．

用を増強する効果のあることを見出し蛇毒の体温に対

する作用等を検討し，次の如き結果を得た．

　1）　まむし毒，はぶ毒，およびひめはぶ毒の3種の

毒性および家兎に対する発熱性を比較したところ，毒

性の強弱に平行して，発熱性が示された．

　2）　これらの発熱性は，大腸菌Pyrogenの示す毒

性と発熱性の関係に比べて，強力ではなかった．

　3）　これらの発熱性はDose　Responsを示し，1

峰性の発熱曲線を示した．

　4）最小の発熱性を示す量の蛇毒を大腸菌Pyrogen

またはインフルエンザウィルスと共に，家兎に投与し

たとき，これらのPyrogenによる発熱作用を増強し

た．

　5）蛇毒による皮内反応は，Pyrogen併用により

増強された．

Note80n　some　Japane8e　Ascomycete8。　II

Shun－ichi　UDAGAwA：　7ゲα％s・吻oo乙　Soo。」α’

窒）α％，　6，78　（1965）．

　日本産子のう菌類として次の12種を記載した．この

うちCんαθ己惚循粥加物ZOSZ¢惚，ゑ銘伽ぜθπα惚拓。編磁α

を除いた残りの10種はすべて本邦未知の菌である．

　σα叩θ窺θ‘θs　ゴα”α幅。窃鵬　（van　Beyma）Shear，

σα7・pθ幡θZθs　pα得π祝　（Raper　et　Fennell）　co血b．

nov．，　P8θ観9θ器70あz6卯z　o砂αZゼ3Sむ01k，　P3θ観9θ％ゲ06勿粥

20％α6％惚van　Beyma（以上Eurotiaceae），（】肱川一

伽伽伽sθ鵬伽％（Z％鵬Ames，σんαθ加勉伽鵬sp脇os窃暢

Chivers，　σんαeホα幅zじ勉　　ホθオ7・αspoゲ％鳴　　Hughes，

σ肱θεo煽z胤伽πZos％伽Bainier（以上Chaetomi・

aceae），1囮㈱o卿。僧α2α煽αθCorda（Melanospor－

aceae），　ノ1η伽盛θ‘Zα　引θ麗ozしZαホα　（Booth　et　Ebben）

Cain（Neurosporaceae），　Pゲθ％s8ゼα‘θゲ幅ooZα　Cain，

Pγθ麗88iα1”％Zσα留（Corda）Cain（以上Sporormi－

aceae）．

　αゴα”α降場鵬は千葉，亀香川ほか各地の土壌から，

α郷四％鵬は香川の土壌から，．P．　o砂鰯s，　P，20％α伽惚

は長野の土壌から，σ．Sθ価賜伽伽は長野の土壌お

よびすみれさいしんの葉から，αs画日田祝はスペイ

ンよりの輸入米から，（謡θ加αspO一門，αオ0働ZO働惚

は東京の土壌から，M，2α煽αθ，・4謝θ痂鰯α如は山

口の赤かび病被病小麦粒および千葉の土壌から，丑

古θ押伽‘αは東京，長野の土壌から，P．微勾α留は千

葉の土壌からそれぞれ分離された．
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Notes　on　80me　Japa皿ese　A8comycetes．　III

Shun－ichi　UDAGAwA＝　野απs，吻oo‘．800．」¢一

．2）α％，7，91（1966）．

　応報にひき続き日本産子のう菌類として次の5種を

記載した．これらはすべて本邦未知である．

　G雪鵬πoαso％s　％鵬b㌍伽秘s　Boudier　（Gymnoasc．

aceae），血Zαγo㎜影。θs　6αo鰯ospo㌍％s（Swift）C．　R．

Benjamin，　昭αZα㌍o鵬〃。θs　祝。㌍αぜ痂σz↓s　（Panasenko）

comb．　nov．，且％煽oP8is　s伽ooγα幅α（Hansen）

Hansen（以上Eurotiaceae），　Gθ」α8伽ospoγα併θ拓

磁紳。僧α　（Greis　et　GreislDengler）C．　et　M．

Moreau（Neurosporaceae）．

　σ．％鵬b幅％％sは千葉，皿6αo鰯08p砕％s，皿zむoγαレ

痂。％sは栃木，A．　s加駕。口幅αは千葉および三重，

G，幅伽傭poγαは新潟のそれ．それ土壌より分離され

た．

Athemophi蚤ic　fungus，魚砺coJα」α襯ρε泥08α

found　in　80il　f■om　Japan

H．KURATA，　M。　IcHINoE　and　A．　NAITO：野α％s．

o∫　物coZoσぢ。αZ　Soo葱θ亡〃　o／　面”απ，　7　（2－3），　99

（1966）．

　1965年1月10日，伊豆伊東シャボテン公園内の土

壌から，45。Cにて生育旺盛な一糸状菌を分離し，そ

の種属の検討を行なった結果，高温性糸状菌としてす

でに知られている　施価coZαZα骸9初多osα（Griffon

and　Maublance）Bunceとその形態並に生理学的性

質が一致することがわかったのその記載を発表し，わ

が国で初めて発見された菌であることを報告した．

　シトロネラの栽培および採油に関する研究（第2報）

　温室栽培における葉令と含油率および油質との関係

　宮崎幸男，大野　清，中原公男＊：　熱帯農業，9，

　203　（1966）．

　温室栽培の材料を供試しシトロネラの葉面と含油率

および油の物理化学的性質との関係について1962年

に研究を行なった．

　含油壷は葉身においては若い葉において高く葉令の

加わるにつれて低下するが，葉鞘において逆の関係が

みられた．

　油の比重，屈折率，酸価，アセチル価，総・ビラニオ

ール含量は若い葉において低く，葉令の加わるにつれ

て増大する傾向が認められた．

　油のエステル価およびシトロネラール含量は若い葉

において高く，古い葉において低い傾向が認められた．

＊小川香料株式会社
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シトロネラの栽培および採油に関する研究（第3報）

葉の部位の含油率および油質におよぼす影響

宮崎幸男，大野　清，中原公男＊：熱帯農業，10，

143　（1967）．

　1963年には圃場栽培，1966年は温室栽培による葉

を供試し，長さにより葉身は4等分，葉鞘は2等分し

てシトロネラの葉の部位と含油率および油の物理化学

的性質との関係について研究した．

　含油率は葉身の上部で最も高く，かつ葉身では下部

に向って低下する傾向がつねに認められた．葉鞘では

下部の含油率が上部よりも僅かに低い傾向がみられ，

かつ両部位とも葉身のどの部位よりも著しく低いこと

が確認された．

　油の総ゼラニオール含量は葉身では下部でやや低

く，葉鞘ではさらに劣りとくに下部で低い傾向がみら

れた．この場合ゼラニオールそのものの含量は葉身の

上部で最も高く葉鞘の下部に向って顕著な低下がみら

れるが，シトロネロール含量は逆に葉身の上部で最も

低く葉鞘の下部に向って増大する傾向がみられた．

　油のシトロネラール含量は葉身の上部において最も

高く，葉鞘の下部に向って徐々に低下する傾向が認め

られた，

＊小川香料株式会社

加熱と7線照射のケシおよび大麻種子に対する発芽

への影響

藤田早苗之助1昭和41年度，厚生科学研究（1966）．

ケシと大麻種子の発芽力を喪失させることを目的と

し，種子の品質を損傷することの少ないと思われるγ

線照射法と，発芽阻止効果の適確である蒸気加熱法と

の2法により，両種とも日本種と外国種の2品種を用

い，発芽阻止の可能性について研究した結果の大要は

次のとおりである，

　1．加熱法には可能圧30ポンドのオートクレーブ

を用い，春日部薬用植物栽培試験場において，γ線照

射は線源にCo60を用い，原子力研究所高崎研究所に

おいて処理した．

　2．加熱処理では一般にケシの発芽に有意の影響が

あり，日本種と外国種との品種間においても差がある

が，2品種とも蒸気圧1ポンドで3分間，3ポンドで

2分間で発芽力を失なった．大麻の場合は日本種のみ

の傾向であるが，処理は発芽阻止に右意であって蒸気

圧1ポンドで3分間，3ポンドで2分間の処理でおお

むね発芽力を失なった。

　3．　γ線照射ではケシの場合一般に有意の影響をあ

たえ，品種間の差異もまた有意である．特定2品種と

しての日本種は40，000rまでは発芽するが，80，000r

になると発芽しないのに対し，外国種では80，000r

で著しく発芽は減少するが，640，000rまでわずかな

がら発芽をつづけ，1，280，000rに達して発芽を認め

ない，大麻の場合も一般に発芽に有意の影響があり，

特定2品種としての品種間差異は著しく，日本種はか

なり高い線量でもよく発芽し，1，280，000rでようや

く著しく減少し，2，560，000rで全く発芽を示さなか

ったのに対し，外国種は160，000rで全く発芽しなか

った，

　4．2法とも発芽への影響は甚大で，発芽阻止性を

認めた．
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学　会　講　演 Lectures

　大場琢磨，小山良子：赤外吸収スペクトルの医薬品試

験における応用（第18報）局方医薬品のPolymorphism

に関する研究（その4）　強心配糖体3種について

　　日本分析化学会第15年会（1966．10．19）．

　鯉淵昌信，柴崎利雄，南川伝享＊，西村征男＊＊：ガス

クロマトグラフィーによる定量分析（第1報）製剤中の

アセトアミノフェンおよびその他の配合成分について

　　第23回日本薬学大会（1966．10．22）．

＊北陸製薬学術部　＊＊エスエス製薬

　柴崎利雄，和田悠紀子：テトラサイクリン類のホウ素

キレートのケイ光特性とそれらのケイ光定量（1）

　　第23回日本薬学大会（1966．10．23）．

　柴崎利雄，和田悠紀子：テトラサイクリン類のホウ素

キレートのケイ光特性とそれらのケイ光定量（II）

　　第24回日本薬学大会（1967．4．10）．

　横山　剛，吉川蕗子，持田研秀：界面活性剤と色素の

相互作用について

　　第24回日本薬学大会（1967．4．10）．

　鈴木郁生，中島利章：8一ニトロキノリンの縮環反応に

ついて

　　第23回日本薬学大会（1966．10。22）．

　塩入孝之＊，μ」田俊一＊，中島利章：Vobasine型化合

物のマススペクトル

　　第2回有機化合物のマススペクトロメトリー討論会

　　（1966．11．24）．

酸誘導体（第3報）各種環状ラクタム類とMetbyl　vi・

nyl　ketoneの反応

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9）．

　大草源三＊，神谷庄造：3・Pyridazinol　1・OxideのC・

Alkylaminomethy1化反応（第1報）

　　第23回日本薬学大会（1966．10．23）・．

＊昭和薬科大学

　大草源三＊，神谷庄造，長田瑞江＊：3・Pyridazinol　1・

Oxide誘導体のC－Alkylamimmethy1化反応（第2報）

6・Sub8tituted　3・Pyridazino11・OxideのC・Alkylami・

nomethy1化
　　第24回日本薬学大会（1967．4．1Q）．

＊昭和薬科大学

　中村晃忠，神谷庄造：6・Alkylami血omethy1・3・hydro・

xy・2（1H）・pyridoneと各種enamineの反応

　　第24回日本薬学大会（1967．4．8）．

長沢佳熊：医薬品定量用の標準物質

　日本分析化学会討論会（1966．7・9）・

　長沢佳熊，川村凍良，木島敬二，玉野美矢子＝標準品

を用いる分光光度法による定量値の再現性について

　　日本分析化学会・日本化学会共催分析化学討論会

　　（1967，2．7）．

長沢佳熊：検定用実験動物の選び方

　日本実験動物研究会（1967。2．15）．

＊東京大学薬学部

　神谷庄造，中村晃忠：Ri蹴9・Subgtitutedα一アミノ酸

誘導体（第1報）　マレイン酸ヒドラジドおよび関連化合

物のMichae1－type　Addit量on

　　第23回日本薬学大会（1966．10．22）．

　神谷庄造，中村晃忠：Ring－Subgtitutedα一アミノ酸

誘導体（第2報）γ位に異連環を有するα一アミノ酸の

合成

　　第23回日本薬学大会（1966．10．23）．

神谷庄造，越沼きみえ：Ring－Substitutedα一アミノ

　垣内靖男：9αCC肋ro配〃0θ8　Cαr∫傾ergθπ8おの増殖

にたいするビタミンB1の効果

　　日本ビタミン学会第18回大会（1966．5．10）．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　又

　垣内靖男：ビタミンBエ，B6欠除却の8αcoゐαro翫〃。θ8

C研護8bθrσθπ8∫8の増殖にたいするピリミジン誘導体の

作用

　　日本ビタミン学会第18回大会（1966．5．10）

　垣内靖男：8αecぬ研。〃昭6ε8　cαrJ8ゐθrρθπ8ε8の単一

窒素源培地における増殖にたいするビタミンB1の効果

　　日本ビタミン学会第19回大会（1967．4．24）．
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　新村寿夫；BαcεZ伽8祝θ9α琵r如配のProtOPla8tに

よるdes伍iobiotinよりbiotinの生成

　　日本農芸化学会（1967．4．4）．

第23回日本薬学大会（1966，10．22）．

　谷村顕雄，内　喜美子＊：にんにく有効成分Scordinin

の研究1　アビセル薄層およびアビセルカラムクロマト

グラフィーによるScordini皿Aの分離

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9）．

＊東北大学医学部薬学科

　井上祐子＊，名取信策：肋Zεcobα8εd加〃2　mo㎜pα（ム

ラサキモンパ病菌）のセスキテルペンキノンdeoxyhe・

1icobasidinの単離とMicobasidinの構造

　　第23回日本薬学大会（1966．10。23）．

＊当所研究生．現在北里大学薬学部

＊当所研究生

　谷村顕雄，西村昇二＊：にんにく有効成分の研究II

にんにく抽出製剤Oxored加nのチアミン保留に関する

動物実験

　　第24回日本薬学大会（1967．4・9）・

＊理研化学工業K：，K．研究室

　谷村顕雄：　トルラ酵母の成分に関する研究II　リノ

ール酸メチルの紫外線照射生成物について

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9），

　足立　透，　中路幸男，　朝比奈正人：α一Tocophery

nicotina重e投与によるマウス肝臓中のNAD含量の消

長

　　日本ビタミン学会第19回大会（1967．4．25），

野口　衛；漢方解熱生薬に関する研究（III）

　第23回日本薬学大会（1966．10。20）．

　浦久保五郎，長谷川明，城戸靖雅＝水銀化合物の生体

内運命について（第1報）　2D3Hg一標識無機，有機水銀化

合物の体内分布および体内残留率について

　　第23回日本薬学大会（1966．10．24）・

　浦久保五郎，長谷川　明，城戸靖雅：水銀化合物の生

体内運命について（第2報）　腎臓血液中における有機水

銀化合物について

　　第23回日本薬学大会（1966．10．24）．

　Panida　KANCHANAPEE＊，名取信策：タイ国産薬用植

物の研究1

　　第23回日本薬学大会（1966．10．22）．

＊コロンボプラン訓練生　Department　of　Medical

　Sciences，　Bangkok，　Th孕iland

　名取信策，大本太一＊：Trite叩enoids　from　Grami・

neae　Plants

　　The　E玉eventh　Pacific　Science　Congress　（1966．

　　8．29）．

　Daroon　PEcHARAPLY＊，佐竹元吉，下村孟：タイ国

産薬用植物の研究1）ε08P汐ro8海。躍8　GRiFF．の樹皮

の生薬学的研究

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9）．

＊コロンボプラン訓練生　Department　of　Medical
　Science，　Bangkok，　Thailand

　小川秀子，名取信策：ヤブコウジ科植物のベンゾキノ

ン類IIIノレ読8εα属のメトキシオキシベンゾキノンの

構造

　　第24回日本薬学大会（1967．4．7）．

堀部　隆：銀アマルガムの硬化膨縮について

　日本歯科材料器械学会（1967．4．28）．

　堀部　隆，和久本貞雄＊，佐藤　宏＊：歯科用合金の変

色に関する研究（第3報）加ひあ。における変色につい

て

　　日本歯科材料器械学会（1967．4．29）．

＊東京医科歯科大学　歯学部　保存学教室

＊東邦大学薬学部

　百瀬弾帯＊，町田征子＊，小沢光＊，名取信策，義平邦

利：ベンゾキノン誘導体のユビキノン様活性に関する研

究VII各種ベンゾキノン誘導体のラット肝ミトコンド

リアにおける酸化的リン酸化反応におよぼす影響

　菊池　寛，堀部　隆，藤井正道：サーモプレスによる

義歯床用レジンの二三の性質について

　　日本歯科材料器械学会（1967，4．29）．

　藤田幸江，近盛玲子，志村　博，寺島敏雄：交流ポー

ラログラフ法による茶中の鉛の定量
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第22回日本薬学大会（1966．4．8）．

　野村幸雄，遠藤　勝，寺島敏雄i：食品中のデヒドロ酢

酸の定量法（1）

　、第23回日本薬学大会（1966．10．23）・

野村幸雄，寺島敏雄：食品中のデヒドロ酢酸の定量

（2）

　第13回日本食品衛生学会（1967．5．19）・

　近盛玲子，志村　博，寺島敏雄：食用色素中の塩素イ

オンの自動電位差滴定

　　第12回日本食品衛生学会（1966．11．18）。

　倉田　浩，宇田川俊一，一戸正勝，高田正樹，川崎洋

介，小泉昭代，田沢正子，田辺弘也，叶多謙蔵，川城

巌：食品中の有毒糸状菌に関する研究（IV）　穀類およ

びその製品由来の糸状菌におけるaflatoxin生産株の検

索

　　日本農芸化学会昭和42年度大会（1967・4・3）・

　叶多謙蔵，田辺弘也，川城巌，倉田浩，宇田川俊一，

一戸正勝，高田正樹，川崎洋介，田沢正子，小泉昭代：

食品中の有毒糸状菌に関する研究（V）　国産・48Pεrgε♂・

置認伽槻8よリ単離されたAflatoxin様物質の理化学

試験について

　　第24回日本薬学大会（1967．4．7）．

　小島次雄＊，岡　恒：アミド型非イオン界面活性剤お

よび第四級アンモニウム塩型陽イオン界面活性剤のガス

クロマトグラフィー　水素化リチウムアルミニウムの分

析化学への応用（第2報）

　　第20回日本化学会（1967・3・31）・

　倉田　浩，宇田川俊一，一戸正勝，高田正樹，川崎洋

介，田沢正子，小泉昭代，田辺弘也，叶多謙蔵：食品中

の有毒糸状菌に関する研究（VI）　食品中より検出され

たA血atoxin産生菌の菌学的性質

　　第13回日本食品衛生学会学術講演会（1967．5．19）．

＊京都大学工学部工業化学教室

　外海泰秀，志村　博，寺島敏雄：食品中タール色素の

分離（1）

　　第24回日本薬学大会（1967．4．8）．

近藤竜雄，山田正一＊こ酒類中の金属に関する研究

（IV）清酒中のマンガンについて

　　第24回日本薬学大会（1967．4・8）・

＊東京農業大学

　近藤竜雄，古橋詩子，川城　巌：食品中のシアンの微

量定量について　P－Nitrobenza夏dehy己eと0－Dinit「o・

benzeneを用いる比色法

　　第24回日本薬学大会（1967・4・8）・

　倉田　浩，一戸正勝，高田正樹，川崎洋介，田沢正子，

小泉昭代：食品中の有毒糸状菌に関する研究（II）粉末

状食品よリ分離した菌種の毒性試験

　　第12回日本食品衛生学会学術講演会（1966・11・18）・

　倉田　浩，一戸正勝，高田正樹，川崎洋介，田沢正子，

小泉昭代：食品中の有毒糸状菌に関する研究（III）　一

般家庭配給米の糸状菌汚染

　　第12回日本食品衛生学会学術講演会（1966・11・18）・

　粟飯原景昭＊，高木高明＊，倉田　浩，宇田川俊一，一

戸正勝，高田正樹，川崎洋介，小泉昭代，田沢正子，田

辺弘也，戯画謙蔵，川城　巌：食品中の有毒糸状菌に

関する研究（VII）　食品，とくに穀類，から分離した

・43perσεZ加8πα槻8に属するカビの螢光代謝生産物の

毒性試験

　　第13回日本食品衛生学会学術講演会（1967．5・19）．

＊予防衛生研究所

　天野立爾：油脂の変敗に関する研究（第2報）　自動酸

化リノレン酸メチルのチオバルビツール酸反応とその呈

色物の検索

　　第13回日本食品衛生学会（1967．5．19）・

　永田　正，寺島敏雄，野村幸雄：輸入豆類に含有され

る青酸配糖体に関する研究（第1報）　青酸配糖体の定量

法の検討

　　第13回日本食品衛生学会（1967．5．19）・

　神蔵美枝子：薄層クロマトグラフィーによる色素レー

キの分析について

　　第23回日本公衆衛生学会（1966．10．21）．

井上哲男，加藤三郎，大河原　晃：人工甘味料のガス

クロマトグラフィー

　　第24回日本薬学大会（1967．4．8）．
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　井上哲男，菅野三郎＊1，松本茂＊2，竹下隆三＊3，林

敏夫，河村太郎＊4：2一（2一フリル）一3一（5一二卜ロー2一フリ

ル）アクリル酸アミド（追加）の定性試験および定量試験

　　第24回日本薬学大会公衆衛生協議会（1967．4．7）．

＊1神奈川県衛生研究所

＊2東京都立衛生研究所

＊ポ国立公衆衛生院

＊4横浜市衛生研究所

　神蔵美枝子，遠藤英美＊：油溶性色素の定性試験（追

加改訂）

　　第24回日本薬学大会公衆衛生協議会（1967．4．7）．

＊東京都立衛生研究所

　神蔵美枝子：薄層クロマトグラフィーによる色素の分

析について（第6報）キサンチン系色素分解物について

（その1）

　　第24回日本薬学大会（1967・4・8）・

　山手昇：連続自動測定記録計による大気汚染の調査

研究

　　日本薬学会中国四国支部第22回例会（1966．11，19）．

山手　昇他8丁目大気汚染と空気イオンの相関につい

　桑村　司，田中　悟，上田瑞穂，川島邦夫，中浦温温，

大森義仁：発熱性物質試験法に関する研究（第3報）　電

気的ウサギ体温測定法の発熱性物質試験への応用につい

て（2）

　　日本薬理学会第34回関東部会（1966，6．25）．

て

第7回大気汚染研究全国協議会総会（1966．11．30）．

　山手　昇，太子利一，松村年郎，須賀　義＊：紫外線

自動測定記録計について

　　第7回大気汚染研究全国協議会総会（1966．11．30）．

＊東洋理化工業株式会社

　山手　昇，松村年郎，外村正治：連続測定記録計によ

る大気汚染に関する調査研究（第4報）

　　第7回大気汚染研究全国協議会総会（1966．11．30）・

　辻楠雄，外村正治，山手昇，松村年郎：連続測定

記録計による大気汚染に関する調査研究（第5報）　自動

車排気ガスと汚染物の相関について

　　第24回日本薬学大会（1967．4．8）．

　外村正治，山手　昇，松村年郎：大気中鉛自動測定記

録計について

　　第24回日：本薬学大会（1967．4．8）．

　桑村　司，田中　悟，上田瑞穂，川島邦夫，中浦棋介

大森義仁：発熱性物質試験法に関する研究（第4報）注

射用蒸留水の発熱性物質試験について

　　日本薬理学二三34回関東部会（1966．6．25）．

　Yoshihito　OMoRI；　Tin　as　a　potential　cau8e　of

intoxication　by　canned　orange　juice

　　lltb　Pacific　Science　Congress　Proceeding（1966，

　　8．29．，Proceeding　8．）．

　大森義仁，桑村　司，川島邦夫，中浦楓介：医薬品の

胎仔におよぼす影響に関する実験的研究　ステロイドの

雌雄胎仔異性化作用の定性定量法

　　第83回成二会総会（1966．10．15）．

　大森義仁＝．パイロジェン（発熱性物質）の国家検定の

歴史と意義

　　第83回成医会総会シンポジウム（1966．10．15）．

　大森義仁，桑村司，田中悟，川島邦夫，中津楓介：

Steroid8の胎仔におよぼす影響に関する実験的研究（第

1報）雌胎仔の男性化作用の検討

　　第14回日本内分泌学会東部々会（1966・10・26）・

　大森義仁，桑村　司，川島邦夫，中浦槙介：Steroid8

の胎仔におよぼす影響に関する実験的研究（第2報）雌

胎仔男性化におよぼす2，3Steroid8の影響

　　日本薬理学三二35回関東部会（1966，11．26）．

　桑村司，田中悟，上田瑞穂，川島邦夫，中浦楓介

大森i義仁：ウサギにおける細菌性発熱性物質による発熱

第3峰について（第2報）その生物学的性質（2）

　　日本薬理学二三35回関東部会（ユ966．11．26）．

　加藤隆一：急性ストレスの肝ミクロゾームの薬物代謝

酵素系の活性におよぼす影響について

　　第34回日本薬理学会関東部会（1966．6．25）．

　加藤隆一：雌雄ラットにおけるア回キサン糖尿病時の

血糖値と個々の肝ミクロゾームの薬物代謝酵素活性との
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関連の解析

　　第34回日本薬理学会関東部会（1966．6・25）．

ムの薬物代謝酵素の誘導形成

　　第23回日本薬学大会（1966．10．24）．

　加藤隆一，高橋　惇，小野田欽一，大森義仁：腸管内

における薬物の代謝について（第1報）　種々のアゾおよ

びニトロ化合物の還元について

　　第23回日本薬学大会（1966．10．23），

　Ryuichi　KATo　and　Akira　TAKANAKA：1）rug　Me・

taboli8m　by　Liver　Microsomeg　in　Tumorbearing

Rats

　　Nillth　Internat呈onal　Cancer　Congress（1966．10．

　　23）．

　加藤隆一，高仲　正，高橋　惇，小野田欽一：薬物の

代謝と効力及び毒性の動物種による差異の研究（第5報）

モルヒネおよびチロキシン投与，ア回キサン糖尿病，副

腎摘出及び絶食が肝ミクロゾームにおける薬物代謝に及

ぼす影響の種差について

　　第23回目本薬学大会（1966．10．23）．

　加藤隆一，高仲　正，高柳美智子：薬物代謝と効力及

び毒性の動物種による差異の研究（第6報）　種々の薬物

による肝ミクロゾームの薬物代謝酵素の阻害における種

差について

　　第23回日本薬学大会（1966．10．24）．

　加藤隆一，大島孝夫＊＊，富沢摂夫＊；雌雄ラットにお

ける蛋白摂取量の薬物の代謝と毒性に及ぼす影響

　　第23回日本薬学大会（1966．10．24）．

・加藤隆一，高仲　正，高橋　惇，大島孝夫＊＊：ビタミ

ンC欠乏時における肝ミクロゾームのNADPH依存

酵索系の活性について

　　第39回日本生化学大会（1966．11．26）．

　加藤隆一，高仲　正，高橋　惇：チキロシン投与が雌

雄ラットにおける肝ミクロゾームの電子伝達系に及ぼす

影響について

　　第39回日本生化学大会（1966．11．26）．

　加藤隆一，高橋　惇，大島孝夫＊＊：発がん性物質の代

謝（II）4一二卜ロキノリンーN一オキサイド及び2一アセチ

ルアミノフルオレンのラット肝による代謝に及ぼす諸因

子

　　第25回日本癌学会総会（1966．12．5）．

　加藤隆一，高橋　惇，大島孝夫＊＊：ラット肝における

ニトロ基還元機構に関する研究

　　第24回日本薬学大会（1967．4．8）．

　加藤隆一，高仲　正，小野田欽一，川上敬子＊，　富沢

摂夫＊：薬物の代謝と効力及び毒性の動物種による差異

の研究（第7報）種々の系統の雌雄ラットにおける肝ミ

クロゾームの薬物代謝酵素活性と毒性

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9）．

　加藤隆一，高仲　正，高柳美智子：肝ミクロゾームの

薬物代謝酵素の分類の研究（第1報）　アミノピリンN一

国メチル化とN一メチルアニリンN一問メチル化の異同

について

　　第23回日本薬学大会（1966．10．23）。

　加藤隆一，高仲　正，大島孝夫＊＊：肝ミク回ゾームの

薬物代謝酵素の分類の研究（第2報）　劣香性及び非芳香

旧基の水酸化過程の異同について

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9）．

　加藤隆一，高橋　惇，高仲　正，大島孝夫＊＊：チロキ

シン中毒症及びアロキサン糖尿病における肝ミクロゾー

　加藤隆一，高橋　惇，高柳美智子：甲状腺ホルモンと

肝ミクロゾームの薬物代謝酵素および電子伝達系

　　第24回日本薬学大会（1967，4．9）．

　加藤隆一，小野田欽一，高仲　正，大島孝夫＊＊：担癌

動物における薬物代謝（第1報）　担がん動物における肝

ミクロゾームの薬物代謝酵素活性

　　第24回目：本薬学大会（1967．4．9）．

　加藤隆一，高仲　正，高橋　惇：担がん動物における

薬物代謝（第2報）　担がンラットにおける肝ミクロゾー

ムの電子伝達系の活性

　　第24回日本薬学大会（1967．4．9）．

　加藤隆一，高仲　正，大島孝夫＊＊：担癌動物における

薬物代謝（第3報）　担癌動物の生体内薬物代謝と薬効

　　第25回目本癌学会総会（1966．12．5）．

＊北里大学医学部

＊＊慶応大学医学部
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池田良雄：シンポジウム・水銀化合物の毒性

　第22回日本薬学大会（1956．4・7）・

　堀内茂友，戸部満寿夫，吉本浜子，近岡昭典，鈴木康

雄，小林和雄，北条正躬，鈴木幸子，隆矢　強，川俣一

也，金子：豊蔵，池田良雄：猿における薬剤の依存に関す

る研究（第1報）　飼育施設ならびに生態

　　第34回日本薬理学会関東部会（1966．6．25）．

　西尾晃，吉田稔，加納晴三郎：発熱性物質に関す

る研究（第XII報）　各種解熱剤の効果について（2）

　　第29回日本薬理学会近畿部会（1966．6．19）．

　西尾晃，吉田　稔，加納晴三郎：発熱性物質に関す

る研究（第XIII報）　白血球性Pyroge狛の炭水化物代

謝に及ぼす影響

　　第30回日本薬理学会近畿部会（1966．11．27）．

　池田良雄，堀内茂友，戸部満寿夫，吉本浜子，近岡昭

典，鈴木康雄，小林和雄，北条正躬，隆矢　強，鈴木幸

子，川俣一也，金子豊蔵：猿における薬剤の依存に関す

る研究（第2報）　モルヒネの身体的依存

　　第34回日本薬理学会関東部会（1966．6．25）．

　吉本浜子，堀内面面，戸部満寿夫，金子豊蔵，池田良

雄：催眠剤の身体的依存に関する研究

　　第34回日本薬理学会関東部会（1966．6．25）．

　川崎浩之進，小川義之，加納晴三郎；発熱性物質に関

する研究（第XIV報）Bacteriophage感染による発熱

性の変化について

　　第30回日本薬理学会近畿部会（1966．11．27）．

　吉田　稔，西尾　晃，加納晴三郎：発熱性物質に関す

る研究（第XV報）貧血家兎における細菌性発熱物質の

発熱増強効果について

　　第30回日本薬理学会近畿部会（1966．11．27）．

　戸部満寿夫，堀内茂友，近岡昭典，鈴木康雄，小林和

雄，北条正躬，隆矢　強，鈴木幸子，川俣一也，池田良

雄：食用色素赤色102，105および106号の毒性に関す

る研究（第1報）

　　第34回日本薬理学会関東部会（1966．6．25）．

堀内茂友：検定用実験動物一壷う立場から一環境，と

くに温度，湿度

　　第14回実験動物談話会（1967．2．15）．

　吉田　稔，西尾　晃，川崎浩之進，小川義之，加納晴

三郎：発熱性物質に関する研究（第XVI報）　白血球性

発熱物質の構成成分と生物活性について

　　第16回日本薬学会近畿支部総会（1966．11・20）．

　西尾　晃吉田　稔，加納晴三郎：発熱性物質に関す

る研究（第XVII報）In伽enza　Vimsによる発熱耐性

現象とリセプター破壊酵素との関係

　　第63回日本獣医学会（1967，4．9）。

　池田良雄，堀内茂友，戸部満寿夫，吉本浜子，小林和

雄，隆矢　強：赤色101号（Po鵬eau　R）のマウスにお

ける催腫瘍性について

　　第40回日本薬理学会（1967．4．4）．

池田良雄：シンポジウム・農薬中毒・食品残留毒性

　第十7回日本医学会総会（1967．4，3）．

　西尾　晃，吉田　稔，加納晴三郎；発熱性物質に関す

る研究（第X報）各種合成解熱剤の効果について（1）

　　第61回日本獣医学会（ユ966．4．3）．

　吉田稔西尾晃，川崎浩之進，持田理論，加納晴

三郎；発熱性物質に関する研究（第XI報）　白血球性

Pyr①genの特性について

　　第39回日本薬理学会総会（1966．4，1）．

　金田吉男，持田回忌，横山　剛，中村恵三：E．coli

の発熱物質の構造と生理活性

　　第23回日本薬学大会（1966．10．22）．

伊阪　博：GriseoPhenone　Aのoxidative　couPlin9

　第23回日本薬学大会（1966．10。22）．

　伊阪　博：N－1nethylcoelaurineの微生物酵素による

変換

　　第24回日本薬学大会（1967．4．10）．

　三宅　仁＊，奥平雅彦＊，倉田　浩，坂部フミ：深在性

真菌症における病巣内菌要素形態の種属的特徴について

の研究　第1報　A8pergiUosi8について

　　第10回日本医真菌学会総会（1966」0．18）．

＊東大医，病理
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　上塚　昭＊，岩田和夫＊，倉田　浩他10名：切除肺より

瓢0η03pOγ加蹴αp加8per融㍑7π　を分離した例について

　　第10回日本医真菌学会総会（1966．10．18）．

＊東大，伝研

　川谷豊彦，大野忠郎，黒田辰一郎＊：殉Jerεαπα属植

物のChemotaxonomy（第2報）　日本産力ノ⊇ソウの

外部形態と染色体数

　　日本生薬学会富山大会（1966．4・8）・

＊茨城県薬用植物研究所

　三宅　仁＊，奥平雅彦＊，倉田　浩，坂部フミ，曾根田

正己＊＊：ヒト屍体肺臓内真菌フロラに関する研究（第5

報）抗生物質，副腎皮質ホルモン，抗癌療法などと真菌

検出率との関係

　　第11回日本医真菌学会総会（1967．4．4）．

　川谷豊彦，大野忠郎，兼松明子，蒔田政見＊：セクリ

ニン原料ヒトツバハギの栽培試験

　　第142回日本作物学会講演会（1966．10．8）．

＊大阪大学薬学部

＊東大医，病理　＊＊長尾研究所

　上塚　昭＊，岩田和夫＊，山下英秋＊＊，倉田　浩：伽・

π08por勧配αpぬ8p8r配π〃8の菌学的，免疫学的及び病

理学的研究

　　第11回日本医真菌学会総会（1967．4．4）．

＊東大，伝研　＊＊富士見病院内科

　倉田　浩，宇田川俊一，川崎洋介＊：　・48pθrgεππ8

肋配ερα加8σro切pの分類について

　　日本菌学会第11回大会（1967．5．14）．

川谷豊彦＝わが国における薬用植物の栽培試験の現状

　日本生薬学会第1回薬用植物栽培研究会「薬用植物

　栽培に関するシンポジウム」（1967．4，6）．

　宮崎幸男，大野　清，中原公男＊：シトロネラの栽培

および採油に関する研究（第4報）　原料葉の乾燥と収油

率および油質との関係

　　第21回日本熱帯農業学会（1967．4．6）．

＊小川香料株式会社

＊当所研究生
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衛試例会

所員の研究，試験および検査に関する発表を主とす

る「衛試例会」は，昭和26年から毎月本所講堂にお

いて開催されているが，昭和42年2月までの発表は

下記のとおりである．

第58回（昭和41年4月11日）．

1。新しい指示薬を用いたサルファ剤のジアゾ滴定に

　　ついて

　　　　　　　　大阪支所薬品部　吉　川　蕗　子

2．赤色101号の毒性に関する研究

　　　　　　　　毒　　性　　部　降　矢　　強

3．空気中のRn222の測定について

　　　　　　　　放射線化学部　池淵秀治
4．種々の食品添加物投与の肝ミクロゾームの薬物代

　　謝酵素系に及ぼす影響

　　　　　　　　薬　　理　　部　高　仲　　　正

5．Mercenaria　Mercenariaの一成分Mercenene

　　について

　　　　　　　　ビタミン化学部谷村顕雄

第59回（昭和41年5月9日）．

1．ビタミンEを含む製剤のビタミンA定：量法の検

　　討（USP　17版法と演者らの方法との比較）

　　　　　　　　ビタミγ化学部大幡利一
2．最近分離した不完全菌の知見

　　　　　　　　衛生微生物部　一戸正勝
3，局方粉末生薬の研究一ゲンノショウコ末の形態一

　　　　　　　　生　　薬　　部　佐　竹　元　吉

4．サルにおける薬剤の身体的依存に関する研究（第

　　1報）

　　　　　　　　毒性部堀内茂友
5．種変の抗ヒスタミン剤による肝ミクロゾームでの

　　アミノピリン，スルピリンおよびフェナセチン代

　　謝の抑制

　　　　　　　　薬理部日高美知子
　6．発熱性物質に関する研究（皿）一解熱剤の作用機序

　　について一

　　　　　　大阪支所細菌薬理部　　西　尾　　　晃

　7．ポーラログラフによる植物中のMnの定量

　　　　　　　　食　　品　　部　古　楽歳　子

第60回（昭和41年6月13日）．

　1．ウサギにおける薬剤の身体的依存に関する研究

　　（第1報）

　　　　　　　　毒　　性　　部　金　子　豊　蔵

2．ウサギにおける薬剤の催奇形作用に関する研究

　　（第3報）一A．B．　S．について一

　　　　　　　　毒　性　部川俣一也
3．薬物の胎児に及ぼす影響に関する研究（第2報）

　一アルキルベンゼンスルホン酸ナトリウムの胎仔

　　及び出産仔に及ぼす影響について一

　　　　　　　　薬　　理　　部　田　中　　　悟

4。漢方解熱生薬の研究

　　　　　　　　大阪支所薬品部　野　口　　　衛

5・標識有機水銀化合物の生体内運命について

　　　　　　　　放射線化学部　長谷川　　　明

6．連続測定記録計による大気汚染に関する調査研究

　　（第3報）一東京都内における自動車排気ガスの影

　　i響について一

　　　　　　　　環境衛生化学部辻　楠雄

第61回（昭和41年7月11日），

1・Thiamine　Disul飼eの定量法について

　　　　　　　　ビタミン化学部　松　田　静　子

2．酸化防止剤の熱安定性について

　　　　　　　　食品添加物部　原田基夫
3．赤色102，105，106の毒性に関する研究（第2報）

　　　　　　　　毒性部小林和雄
4．コカインとプロカインの分離定量について

　　　　　　　　麻　　薬　　部　大野　昌　子

5．発熱性物質に関する研究（IX）一各種蛇毒による

　　PyrogerのPotentiationについて

　　　　　　大阪支所細菌薬理部　川崎浩之進

第62回（昭和41年8月8日）．

1・ルチンおよびクエルチンのケイ光定量

　　　　　　　　医薬品部柴崎利男
2．Gas　Chromatographyによる解熱鎮痛剤の定量

　　　　　　　　医薬品部鯉淵昌信
3．非イオン界面活性剤のガスクロマダラフィー

　　　　　　　　大阪支所食品部　　岡　　　　　恒

4。一酸化炭素中毒に関する研究

　　　　　　　　毒性部近岡照典
5，薬物の胎児に及ぼす影響に関する研究（第3報）

　　一ステロイドによるラット雌胎児の男性化につい

　　て（その2）

　　　　　　　　薬　　理　　部　中　浦　愼介

6．ウサギ体内における放射性メタノール（14CH30H）

　　の分布と変化

　　　　　　　　生物化学部　竹中祐典
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7．汎用液体クロマトグラフィーを用いたセファデッ

　　クスの分子フルイ効果について

　　　　　　　　生物化学部　川村次良

第63回（昭和41年9月19日目．

1．水銀化合物の毒性に関する研究（第1報）

　　　　　　　　毒　性　部北条正躬
2．発熱性物質試験法に関する研究（第3報）一電気

　　的ウサギ体温測定法の発熱性物質試験への応用一

　　（2）

　　　　　　　　薬理部川島邦夫
3．発熱性物質に関する研究（瓢）一白血球性Pyro－

　　genの産生条件について一

　　　　　　大阪支所細菌薬理部　吉　田　　　稔

4．ビオチン生合成に関する研究

　　　　　　　　ビタミン化学部新村寿夫
5．標準品の性格について

　　　　　　　　生物化学部　長沢佳熊

第64回（昭和41年10月17日），

1．赤外線吸収スペクトル法による綜合感冒剤中のア

　　セチルサリチル酸アルミニウムの定量

　　　　　　　　医薬品部立沢政義
2．ヘパリンの研究一細菌ヘパリナーゼについて一

　　　　　　　　生物化学部　高橋昭江
3．催眠剤の身体的依存に関する研究

　　　　　　　　毒　　性　　部　吉本　浜子

4．製薬研究部の研究業務について

　　　　　　　　製薬研究部　鈴木郁生

第65回（昭和4工年11月14日）．

1．タイ国産薬用植物の研究

　　　　　　　　生薬部　Panida　Kanchanspee

　　　　　　　　　　　　　　　　名取　信策

2．人屍肺臓内の真菌フロラに関する研究　H．上気

　　支幹内の真菌フロラについて

　　　　　　　　衛生微生物部　坂部　フ　ミ

3．Ring－substitutedα一アミノ酸誘導体（第1報）

　　マレイン酸ヒドラジオおよび関連化合物のMi－

　　chael・Type　Addition

　　　　　　　　製薬研究部　中村晃忠
　4．Ring．substituted　α一アミノ酸誘導体　（第12報）

　　γ一位に異項環を有するα一アミノ酸の合成

　　　　　　　　製薬研究部神谷庄造

5．水銀化合物の毒性に関する研究（第2報）

　　　　　　　　毒　性　部小林和雄
第66回（昭和41年12月12日）．

1．生薬成分の研究

　　　　　　　　生　　薬　　部　西　本和光

2・ヒトツバハギのアルカロイド定量分析

　　　　　　　　生　　薬　　部　兼松　明　子

3．セクリニソ原料ヒトツバハギの栽培試験

　　　春日部薬用植物栽培試験場　　大　野　忠　郎

4・オートアナライザーによる解熱鎮痛剤の分析一カ

　　フェインの定量

　　　　　　　　医薬品部　山本美代子
5．且σo麗からの発熱性物質の構造と生理活性

　　　　　　　大阪支所薬品部　金　田　吉　男

6・サルにおける薬剤の身体依存に関する研究（第2

　　報）

　　　　　　　　毒性部降矢強

第67回（昭和42年1月16日）．

1。Vitamin　E　Nicotina1投与によるマウス肝臓中

　　のNicotinamide　Adenine　Dinuclestide量：の消

　　長

　　　　　　　　ビタミン化学部中路幸男
2．球状アマルガムの諸性質について

　　　　　　　　療　　品　　部　堀部　　　隆

3．Staphylo　Coagulaseに関する研究

　　　　　　　　衛生微生物部　林　　富子
4。コレステロール投与によるウサギ血液中の燐酸化

　　合物の推移

　　　　　　　　衛生微生物部原　明子
5．食品添加物のガスクロマトグラフィー

　　　　　　　　食品添加物部　加藤三郎

第68回（昭和42年2月20日）．

1。モルフイン投与時における副腎の化学的組織の変

　　化

　　　　　　　　薬　　理　　部　上　田　瑞穂

2．人間大動脈壁上TC　Asoluble　Phosphorylated

　　Compandsに関して

　　　　　　　　衛生微生物部荒木　勉．
3．担がん動物における薬物代謝

　　　　　　　　毒性部加藤隆一
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所内講演会

大気汚染と人体について

　（昭和41年3月7日）

　　　　　　　　　公衆衛生院　鈴　木　武　夫

「マススペクトル」

第1回（昭和41年5月16日）

　第2回（昭和41年5月30日）

　第3回（昭和41年6月20日）

　第4回（昭和41年6月27日）
　　　　　　　　東京教育大学　大　橋　守　代

最近の臨床生化学

　第1回（昭和41年11月29日）

　第2回（昭和41年12月7日）
　第3回　（日召禾041　年12　月　14　日）

　第4回（昭和4ユ年エ2月21日）

　　　　　　　　国立第二病院　柴　田　久　雄

ガスクロマトグラフィー最近の進歩

　（昭和42年3月6日）

　　　　　　　　理化学研究所　　池　川　信　夫
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国家検定，国家検査などの試験状況報告 Survey　of　the　Result　of　National　Test

　昭和41年度（昭和41年4月～昭和42年3月）
における試験検査などの状況はつぎのとおりである．

国家検定については，昨年同様ブドウ糖注射液がもっ

とも多く，全体の47．8％をしめ，ついでイソニアジ

ド錠，イソニアジド，リンゲル液，2一エチルチオソニ

コチナシド錠，避妊薬（錠剤）の順となり，以上6品

目で全体の82％におよんでいる．総件数では本所，

支所とも減少し，全体で昨年度に比し，6．0％の減少

となっている．

　なお，昭和41年10月厚生省告示第473号によ

り，エタンブトール，エタンブトール錠，エタソブト

ールカプセルの3品目が追加されたので，現在国家検

定品目は53品目である．

　また製品検査では，昨年同様サッカリンナトリウム

がもっとも多く全体の36．7％をしめ，以下タール色

素，ズルチンの2品目を加えると全体の91．2％にお

よんでいる．総件数では本所，支所とも減少し全体で

12．1％の減少となっている．

　以上のほか輸入検査，特行試験，一般依頼試験，特

別審査試験がそれぞれ減少し，一斉取締試験が19．2％

増加している．

　試験検査全体の件数は24，891件で昨年度に比し，

12．1％の減少であった．

衛生試験所における検査状況 （昭和41年度）

件 名

　　　　　　　試

　　　　　　　試

一般依頼試験　副

国　　家　　　豊

国　　　家　　　検

製　　　品　　検

輸　　　出　　検

輸入踏｛正

肉　　行

一　斉　取　締

特　別　審　査

査

皆

皆

査

品

品

験

験

本

ほん訳
試　験

試　験

合 計

試 験 機 関

東 京

　　　件1，061

　120

5，457

　11
　13
5，526

　437

　480

　　8

　33
　884

2，453

16，483

大 阪

1，216件

　47
6．146

　　0

　　5

　273

　66
　98
　37
　　4

　516

　　0

8，408

合 計

2，277’

　167
11，603

　　11

　　18

5，799

　503

　578
　　45

　　37

1，400

2，453

24，891
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国家検定月別合格不合

区 分

イ　ソ　ニ　アジ　ド

イソニアジド散

イソニアジド穎粒

イソニアジド錠

イソニアジド注射液

アルミノパスカルシ
ウムイソニアジド錠

パラアミノサリチル
酸イソニアジド

パラアミノサリチル
酸イソニアジド穎粒

パラアミノサリチル
酸イソニアジド錠

イソニアジドスルフ
イソミジン散

イソニアジドスルフ
イソミジン錠

イソニアジドスルフ
イソキサゾール散

イソニアジドスルフ
イソキサゾール錠

イソニアジドスルフ
ィソメゾール散

イソニアジドスルフ
イソメゾール錠

チオアセタ　ソ　ン

チオアセタゾン散：

チオアセタゾン錠

4一エチルスルフオニ
ルベンズアルデヒド
チオセミカルバゾソ

4一エチルスルフォニルペン
ズァルデヒドチオセミカル
バゾン散

4一エチルスルフォニルベン
ズアルデヒドチオセミカル
バゾン錠

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

4

合

格

不
合
格

11
16

至

6
19

東京
大阪

東京
大阪

東尽
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

0
0

0

0
0

計

11
16

2

6
19

5

合

格

10
2

3

12

1

1

2

不
合
格
計

0．10
0　2

0
0

0
0

0

3
12

1

1

2

6

合

格

3
9

5
13

1

不
合
格

0
0

0
0

1

計

3
9

5
13

2

7

合

格

16
10

1

3
10

2

不
合
格

0
0

計

16
ユ0

0．　1

0
0

0

3
10

2

8

合

格

不
合
格
計

6・　0　　6

9　01　9

5
12

一i

0
0

0

5
12

1

9

合

格

10
5

不
合
格

0
0

計

10
5

＝1

　1

1－1一
　「　一

3
14

2

1

0
0
3
14

0．　2

01 万
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格別件数実績表　（No．1） 昭和41年度

10

合

格

10
11

三

4
20

不
合
格

0
0

℃

0
0

計

10
11

三

4
20

11

合

格

18
6

4
10

至

不
合
格

0
0

0
0

石

計

18
6

4
10

お

12

合

格

8
13

6

25

1

不
合
格

0
0

0
0

0

計

8
13

6
25

1

一1－1一

1

合

格

18
10

4
14

1

1

不
合
格

0
0

0
0

0
0

1

一一

＿ト＿

＝1

＿＿一 P＿

計

18
10

4
14

1

1

2 3

合

格

4
5

3
16

1

不
合
格

0
0

0
0

0

計

4
5

3
16

1

l
i

合

格

12
5

三

三

6
21

1

万

不
合
格

0
0

0

0

0
0

0

応

1＝
L＿

計

12
5

三

三

6
21

1

一i

＿．P＿＿
1．

計

合

格

126
101

至

ヨ

不
合
格

0
0

τ

計

126
101

羽

万・一互

52　0
186’0
7
6

τ

万

0
0

万

τ
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7
6

で

・互
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国家検定月別合格不合

区 分

2一エチルチオイソニ
コチナミド

2一エチルチオイソニ
コチナミド錠

2一エチルチオイソニ
コチナミド坐剤

避妊薬（ゼリー斉旺）

避妊薬（クリーム剤）

避妊薬（錠剤）

避妊薬（坐剤）

避妊薬（泡発性坐剤）

避妊薬（親水性坐剤）

避妊薬（泡発性散剤）

避妊薬（液剤）

避妊薬（エアゾール
剤）

インシェリン注射液

プロタミンインシュ
リン亜鉛水性懸濁注
射液

イソフェンインシュ
リソ水性懸濁注射液

グロビン亜鉛インシ
ュリン注射液

インシュリン亜鉛水
性懸濁注射液

結晶性インシュリン
亜鉛水性懸濁注射液

無晶性インシュリン
亜鉛水性懸濁注射液

脳下垂体後葉注射液

オキシトシン注射液

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

4

合

格

2
3

8
3

2

7

4

3

2

2

不
合
格

0
0

0
0

0

0

0

0

0

0

計

2
3

8
3

2

7

4

3

2

2

5

合

格

3
1

5
4

1

4

4

1

3

3

5

不
合
格

0
0

0
0

計

3
1

5
4

0，　1

0

0

0

0

0

0

4

4

1

3

3

5

6

合

格

7
4

1

1

6

5

1

1

4

2

1

1

不
合
格

0
0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

計

7
4

1

1

6

5

1

1

4

2

1

1

7

合

格

4

8
4

至

1

8

5

1

2

3

1

2

不
合
格

0

0
0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

計

4

8
4

2

1

8

5

1

2

3

1

2

8

合

格

1

1

4
1

6

1

5

2

2

2

6

不
合
格

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

計

1

1

4
1

6

9

合

格

2
2

2

5

1』　1

2

2

2

6

1

2

4

1

2

不
合
格

0
0

0

0

0

0

0

0

0

1

計

2
2

2

5

1

1

2

4

1

3
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格別件数実績表　（No・2） 昭和41年度

10

合

董
；

｝』ﾝ

』

巧

2

2

巧

1

『

2

二

士
τ

0

0

0

0

而

0

而

コ

0

計

玉

「
」

3

　2
　…

2

1

1

2

11 12

合

格

3

3
5

1

エ

5

3

4

1

1

1

3

不
合
格

0

0
0

0

0

0

0

0

0

0

0

計

3

3
5

　1

「

5

3

4

1

1

1

0 3

合

格

6

一一P

8

1

2

1

2

2

3

不
合
格

0

「

0

0

0

0

0

0

0

2　0

計

　6

コ

　8

1

2

1

2

2

3

2

1

合

格

3
2

7
1

三

コ

3

2

1

1

1

1

不
合
格

0
0

0

』
τ

0

0

0

0

計

3
2

　7
」
一1

　4

3

2

1

0　1

0　1

0　1

2

合

格

5

5

」
引

田

2

1

1

2

1

不
合
格

0

0

」
コ

0

0

0

0

0

0

計

5

　5
」
三

3

2

1

1

2

1

3

合

格

4

8

」
三

9

1

3

不
合
格

Q

0

」
τ

コ

0

0

4－
O

3

1

1

4

0

コ

』

「

計

’4

8
5

一1

10

1

3

4

3

1

1

4

計

合

格

25
12

67
33

玉

9

1

70

5

7

39

　5

阪

28

4

4

12

31

不
合
格

0
0

0
0

τ

0

計

25
12

67
33

；

9

0　
1

1

0

0

0

　0

「

0

0

0

0

1

71

5

7

39

5

24

28

4

4

12

32



230 衛生試験所報告 第85号（1967）

国家検定月別合格不合

区 分

オキシトシンマレイ
ン酸エルゴメトリン
注射液

バソプレシン注射液

タンニン酸バソプレ
シン油性懸濁注射液

ブドウ糖注射液

リ　ン　ゲル液

中性インシュリン注
射液

二相性インシュリン
水性懸濁注射液

避妊薬（非イオン性
界面活性剤）

エタンブトール

エタソブトール梅

田タンブトールカプ
セル　「

小 計

合 計

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

4

合

格

26
68

7
7

1

9

90
118

208

不
合
格

1

0

0
0

0

0

1

0

1

計

27
68

7
7

1

9

91
118

209

5

合

格

1

23
77

4
8

1

2

74
107

181

不
合
格

0

1

0

0
0

0

0

1

0

1

計

1

24
77

4
8

1

2

75
107

182

6

合

格

28
62

6
9

1

11

84
98

182

不
合
格

1

0

0
0

0

0

1

1

2

計

29
62

6
9

1

11

85
99

184

7

合

格

25
58

4
11

1

3

87
98

185

不
合
格

0
1

0
0

0

0

0
1

1

計

25
59

4
11

1

3

87
99

186

8

合

格

25
55

8
5

6

79
84

163

不
合
格

3
0

0
0

0

3
0

3

計

28
55

8
5

6

82
84

166

9

合

格

1

27
60

6
7

1

1

2

73
89

162

不
合
格

0

0
3

0
0

0

0

0

1

3

4

計

1

27
63

6
7

1

1

2

74
92

166
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格別件数実績表　（No。3） 昭和41年度

10

合

格

1

27
70

5
7

1

3

68
117

185

不
合
格

0

1

0

0
0

0

0

1

0

1

11

計

1

器

孕

1

3

69
117

186

合

格

23
67

7
6

1

奢

．格

9

8

3

4

92
96

188

0

0

0

0
1

1

12

計

23
68

7
6

1

　3

一　

器

189

合

格

36
66

．5

5

2

4

8

2

100

不
合
格

1

0

0
0

109・0

209

1 2

計

37
66

5
5

0

0

0

0

1

ユ

2

4

8

2

101
109

210

合

格

21
43

5
4

11

不
合
格
計

0　21
0　43

0’　5

0　4

5

24

112
76

188

0

0

0

0
0

0

5

11

合

格

24
77

3
11

6

6

24

112
76

188

13

80
111

191

不
合
格

0
0

0
0

0

0

0

0
0

0

計

24
77

3
11

6

6

13

80
111

191

3

合

格

不
合
格

21
67　0
　0
3　0
5　0

1　0

4　0

9

17

112
107

219

0

0

1

0

1

計

21
67

3
5

1

4

9

17

計

合

格

2

1

3G6
770

63
85

3

8

58

38

56

113．1，051

1071，210

220 2，261

不
合
格

0

0

8
5

0
0

0

0

0

0

0

計

2

「1

314
775

63
85

3

8

58

38

56

10
6

16

1，061

1，216

2，277



232 衛生試験所報告 第85号（196？）

国家検査月別合格不

区 分

スルビリンまたはサリチル
酸ナトリウムを含有する日
本薬局方外解熱鎮痛用注射
液

アルコール50％を含有す
る頭髪用化粧品ぐエアゾー
ル式化粧品を含む）

東京
大阪

東京
大阪1

＿1

4

合

塩酸チアミン，硝酸
チアミソ又はアスコ
ルビン酸の定量：試験

スルピリンまたはサ
リチル酸ナトリウム
の定量試験

滅菌済と表示のある医療用
具（注射針，注射筒，採血
輸血セット，輸液セット）

アルコール10％以
上を含有する化粧品
（香水を除く）

日本薬局方ピラビタ
ール錠及びアスコル
ビン酸錠（局方試験）

格

小 計

合 計

13

9
1

東京
大阪1　5
＿1東京1
大四

不
合
格
計

一1－　　　19　6i

0
0
9
1

0 5

＝1

5

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪．

東京
大阪
　　旨

　　l

　　I

22
6

28

合

格

7

＝1

1

6
0

6

一［

281

61

34

7
1

8

不
合
格

0

0

コ

ー1
　＿1

計

7

1

0
0

0

7
1

8

6 7

合

格

16

18

1

34
1

35

不
合
格

2

2

0

4
0

4

計

18

20

1

38
1

39

合

格

6

1

1

6
2

8

不
合
格

3

計

9

0　　1

0 1

3
0

3

9
2

11

8

合

格

19

9

1

不
合
格

0

0

計

19

9

＿1

01　1

9

19
10

29

合

格

8

7
12

不
合
格

0

0
0

0
0

0

19
10

29

15
12

27

計

8

7
12

0・15
0　12

0 27

製品検査月別合格不

区

4

分

サッカリンナトリウ凍京

ム　　　　　　　　大阪

ズ　　ル　　チ　　　ン

タ　一　ル　色　素

希釈過酸化ベンゾイ
ノレ

東京
大阪

東京
大阪

東京
大阪

合旨

格

不
合
格

　　
llli　8

　1
85
77
0
0

38．　0
207　　0

90

一

0

計

232
113

85
77

38
207

90

5

小 計
東京
大阪
445’　0
397　　0

合

格

155
139

不
合
格

0
0

53
139

103
194

0
9

0
1

93　　0

4451404．　　0
397　472　　10

計

155
139

53
148

103
195

93

404

6

合 計 842
・184・876・・

合

格

79
137

不
合　計
格

0
0

59　　　3
124［11

63　　　0
2681　2

70　　0

79
137

62
135

63
270

70

4825291

　　　1

　　　31274271

　　131542

　　　18868001
　　　1

16816

7

合

格

不
合
格

174　　0
133　　0

88．　3
151　　0

121
119
2
1

1001　0

計

174
133

91
151

123
120

100

483　　5
403・　1

886 6

488
404

892

8

合

格

203
116

101
148

77
ユ65

90

471
429

900

不
合
格

0
0

1

3
1

0

4
1

5

計

203
116

102
148

80
166

90

475
430

905

9

合

格

262
91

132
179

126
229

90

610
499

1，109

不
合
格

0
0

0
12

0
0

0

0
12

12

計

262
91

132
191

126
229

90

610
511

1，121
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合格別件数実績表 昭和41年度

合

格

1

5

1

5

6

10

不
合
格

0
0

0
0

0

計

1

5

1

5

6

合

格

1

3

1

3

4

11

不
合
格

0
0

0
0

0

計

1

3

1

3

4

合

格

12

不
合
格
計
合

格

1

不
合
格
計

2

合不
　合
格格

3

　合不計　 合

　格言
計

2

三

十

2
3

5

合

格

磐

36
34

牛

耳

』

三

三

計

107
47

154

不
合
格

ヨ

2
0

τ

τ

』

τ

応

13
0

13

計

聖

38
34

う

三

エ

至

三

120
47

167

合格別件数実績表 昭和41年度

10

合

格

165
247

94
159

123
170

80

462
576

1，038

不
合
格

0
0

0
0

1

0

0

1

0

1

計

165
247

94
159

124
170

80

463
576

1，039

11

合

格

228
216

72
191

101
167

96

497
574

1，071

不
合
格

0
0

0
0

0
1

0

0
1

1

計

228
216

72
191

101
168

96

497
575

1，072

12

合

格

257
301

94
277

103
218

60

514
796

L310

不
合
格

0
0

0
0

1

1

0

1

1

2

計

257
301

94
277

104
219

60

515
797

1β12

1

合

格

242
136

38
55

89
172

86

455
363

818

不
合
格

0
0

6
0

0
0

0

6
0

6

計

242
136

44
55

89
172

86

461
363

824

2

合

格

246
171

78
397

116
249

70

510
817

1，327

不
合
格

0
0

0
0

0
1

0

0
1

1

計

246
171

78
397

116
250

70

510
818

1，328

3

合

格

95
116

43
25

82
110

95

315
251

566

不
合
格

0
0

0
0

0
0

0

0
0

0

計

95
116

43
25

82
110

艶

315
251

566

計

合

格

2，338
1．916

937
1，922

1，142

2，268

1・o

5，437
6，106

11，543

不
合
格

0
0

13
32

7
8

』

20
40

60

計

2，338
1，916

950
1，954

1，149
2，276

1・o

5，457
6，146

11，603



234 衛生試験所報告
第　85　号　（1967）

輸出検査月別件数及び手数料実績表 昭和41年度

区　　分

東京　　件数

4 5

2

6

1

7 8

1

9

1

10

3

11 12 1

1

2

2

3 計

11

コ入検査（医薬品）月別件数実績表 昭和41年度

区　　分

東 京

大 阪

計

4

3

3

6

15

1

1

6 7

1

1

8 9

1

1

10　　11

2

2

12

3

3

1

4

4

2 3 計

13

5

18

輸入検査（食品）月別件数実績表（検査成績件数） 昭和41年度

区　　分

東 京

大 丁

丁

4

668

18

686

5

1β88

9

1，397

6

801

14

815

7

611

18

629

8

474

18

492

9

370

33

403

10

194

50

244

11

385

52

437

12

211

5

216

1

67

17

84

2

180

19

199

3

177

20

197

計

5，526

273

5，799

特行試験月別件数実績表 昭和41年度

区　　分

東 京

大 丁

丁

4

40

4

44

・i6
84

1

85

5

0

5

7

8

32

40

8 9［10

19　　110

19．　　0

38 110

85

5

90

11

6

0

6

12

64

0

64

1

5

0

5

2

7

5

12

3 計

4

0

4

437

66

503

一般依頼試験（副本ほん訳を除く）月別件数及び手数料実績表

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　昭和41年度：

区　　分

東京

大阪

計

件数

件数

件数

4

52

14

66

5

60

24

84

6

38

8

46

7

46

9

55

8

32

6

38

9

48

3

51

10

31

6

37

11

22

9

31

12

29

6

35

1

35

3

38

2

25

3

28

3

62

7

69

計

480

98

578

特別審査試験月別件数実績表 昭和．41年度

区　　分

東 京

4

242

5

172

6

570

7

304

8

236

9

141

10

168

11

163

12

69

1

113

2

89

3

186

計

2，453



国立衛生試験所標準品 235

国立衛生試験所標準品 Reference　Standards

国立衛生試験所において製造し，交付している標準品は別表のとおりである．

別　　表 日本薬局方標準品（1）

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10’

11

12

13

14

15

16

17

18

19

標　　準　　品　　目

アスコルビン酸

安息香酸エストラジオール

イ　　ン　　シ　　ュ　　リ　　ン

エストラジオール
塩　　酸　　チ　　ア　　ミ　ン

塩酸ピリドキシン
含　　糖　　ペ　　プ　　シ　　ソ

ギ ト キ シ ン

血清性性腺刺激ホルモン

シアノコノミラミン

酢酸コルチゾン
酢酸デスオキシコルトン

ジエチルスチルベストロール

ジ ギ タ リ
ス

ジ　　ギ　　ト　　キ　　シ　　ン

ジ ゴ キ シ ン

酒石酸水素エピレナミン

酒石酸水素ノルエピレナミン

胎盤性性腺刺激ホルモン

単 位

19入　　1本

20mg入1本

20mg入1本

20mg入1本

200mg入1本

200mg入1本

20g入　　1本

20mg入1本
1，000単位入
アンプル　1本

20mg入1本
100mg入1本

20mgλ1本

20mg入1本

1g入アンプル
　　　　3本

50mg入1本

50mg入1本

20mg入1本

20mg入1本

1，000単位入
アンプル　1本

価格
　　円
1，400

1，400

1，300

1，100

1，900

1，500

1，500

1，700

5，000

1，000

1，500

1，200

300

1，900

2，100

2，600

700

1，300

4，400

使 用 目 的

アスコルビン酸散，同論，同注射液，注
射用コルチコトロピンおよび持続性コル
チコトロピン注射液の定量法

安息香酸エストラジオールの純度試験，
安息香酸エストラジオール注射液の定量
法

インシュリン注射液，インシュリン亜鉛
水性懸濁注射液，結晶性インシュリン亜
鉛水性懸濁注射液，無晶性インシュリン
亜鉛水性懸濁注射液，プ旧版ミソインシ
ュリン亜鉛水性懸濁注射液，イソフェソ
インシュリン水性懸濁注射液およびグロ
ピン亜鉛インシュリン水性懸濁注射液の
定量法，イソフェソイソシュリン；水性懸
濁注射液の純度試験

ニストラジオールの純度試験

塩酸チアミン，同散，同錠，同注射液，
乾燥酵母，硝酸チアミン，閑散，同錠の
定量法

塩：酸ピリドキシン注射液の定量法

含糖ペプシンのたん白消化力試験

ジゴキシン，同錠，同注射液の純度試験

血清性性腺刺激ホルモンおよび注射用血
清性性腺刺激ホルモンの定量法

シアノコバラミン，同注射液の定量法

酢酸コルチゾン，同錠，同水性懸濁注射
液の確認試験

酢酸デスオキシコルトンの確認試験，酢
酸デスオキシコルトン注射液の定量法

シエチルスチルベストロール錠，同注射
液の定量法

ジギタリス，歳末の定量法

ジギトキシン錠の純度試験，ジギトキシ
ン，同錠，同注射液の定量法

ジゴキシン，同錠，同注射液の確認試験
および定量法

エピレナミンの純度試験

エピレナミソの純度試験，酒石酸ノルエ
ピレナミン注射液の定量法

胎盤性性腺刺激ホルモンおよび注射用胎
盤性性腺刺激ホルモンの定量法
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日本薬局方標準品（2）

20

21

22

23

24

23

26

27

28

29

30

31

32

33

34

標　　準　　品　　目

チ 口 ジ ン

ト　　　ロ　　　ソ　　　ビ　　　ソ

ニ　　コ　　チ　　ソ　　酸

ニコチン酸アミド
脳　下’垂　体　後　葉

パラアミノベソゾイルグルタミソ
酸

ピアルロニダーゼ
ヒドロコルチゾン
ヘパリンナトリウム

マレイン酸エルゴメトリソ

リ　　ボ　　フ　　ラ　　ビ　　ン

硫　酸　プ　ロ　タ　ミ　ン

リソ酸ヒスタミン
ノレ

レ セ

チ

ノレ ピ

ン

ン

単 位

500mg入1本

10mg入2本

500mg入1本

500mg入1本

10mg入2本

500mg入1本

500mg入1本

100mg入1本
1，200単位入
アンプル　1本

20mg入
アンプル　1本

200mg入1本

100mg入1本

20mg入
アンプル　1本

500mg入1本

50mg入1本

価格

　円
1，100

2，700

1，600

1，500

　800

1，600

1，700

1，500

1，900

1，400

1，400

1，600

600

1，200

2，000

使 用 目 的

注射用ビアルロニダーゼのチロジン含量
試験

トロンビンの定量法

ニコチン酸錠，同注射液の定量法

ニコチン酸アミド錠，同注射液の定量法

脳下垂体後葉注射液，オキシトシソ注射
液バソプレシン注射液の定量法，オキシ
トシン注射液およびバソプレシン注射液
の純度試験

葉酸，同錠，同注射液の定量法

注射用ピアル三眠ダーゼの定量法

ヒドロコルチゾン，同錠の確認試験

ヘパリンナトリウム，同注射液の定量
法，硫酸プロタミン，同注射液の抗ヘパ
リン試験

酒石酸エルゴタミン，同坐，同注射液，
バッカク，バッカク流エキス，マレイン
酸エルゴメトリン，同錠，同注射液およ
びマレイン酸メチルエルゴメトリンの定
量：法

りボフラビン，同散，同錠リン酸リボフ
ラビン注射液の定量法

イソフェソイソシュリン水性懸濁注射液
の純度試験

注射用コルチコトロピンおよび持続性コ
ルチコトロピン注射液の純度試験

ルチン，同錠，同注射液の定量法

レセルピン，同散，同等，同注射液の定
量法

’



1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22
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国立衛生試験所標準式（1）

標　　準　　品　　目

エ　　　ス　　　ト　　　ロ　　　ン

塩　酸　チ　ア　ミ　ン　酸

デスオキシコルトソ

バレイショデンプン

ビタミソA油（ビタミンA検定用）

プ　　ロ　　ゲ　　ス　　テ　　ロ　　ン

プロピオン酸テストステロン

融　　点　　測　　定　　用

｛鱗1要脚諺｝

アゾルビンエキストラ

ア

イ

イ

エ

エ

オ

オ

オ

オ

オ

サ

タ

ト

　マ　　　　フ　　　　ソ　　　　ス

　　　ン　　　　ジ　　　　ゴ

ン　ジ　ゴ　カ　ル　　　　ン

　　オ　　　　　シ　　　　ン

　リ　　ス　　ロ　　シ　　ン

イ　　ル　　エ　　ロ　　一　AB

イ　　ル　　エ　　ロ　　一　　OB

イルオレソジSS
イ　　ル　　レ　　ッ　　ド　XO

　　レ　　　ン　　　ジ　　　1

ソセットェローFCF

　一　　ト　　ラ　　ジ　　ソ

ルイジンレツド

単 位

20mg入1本

1mg入
アンプル10；本

20mg入1本

100g入　1本

1g（10，000単位）

入アンプル10本

10mg入1本
20mg入1．本

19入　　6本

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

19入

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

価格
　　円
　800

　500

1，500

1，700

1，600

1，200

　900

2，700

420

300

420

280

300

360

280

300

270

280

330

290

330

380

使 用 目 的

エストロン製品の確認および定量法

デカビタミンその他チアミン製品の定量
法

デスオキシコルトソ製品の確認および定
量法

パンクレアチン，ジアスターゼ製品のデ
ンプソ消化力試験の参考

デカビタミンその他ビタミンA製品の定
量法

プロゲステロン製品の確認および定量法

プロピオン酸テストステロン製品の定量
法

融点測定用温度計，同装置の補正

医薬品，化粧品および製剤中のアゾルビ
ンエキストラの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のア
マランスの確認試験

医薬品，化粧品および製剤中のインジゴ
の確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のイ
ンジゴカルミンの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のエ
オシンの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のエ
リスロシンの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のオ
イルエローABの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のオ
イルエローOBの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のオ
イルオレンジSSの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のオ
イルレッドXOの確認試験

医薬品，化粧品および製剤中のオレンジ
1の確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のサ
ンセットエローFCFの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のタ
ートラジンの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のトル
イジンレッドの確認試験
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国立衛生試験所標準品（2）

23

24

25

26

27

28

29

30

標　　準　　品　　目 単 位

ナフト　ルエローS19入

ニ　ュ　一　コ　ク　シ　ン19入

パーマネントオレンジ19入
　　　　　　　　　　　　　　1

ハ　ソ　サ　エ　ロ　一119入

フ　　ロ　キ　 シ　　ン19入

ポ　　ン　　ソ　一　SX　19入

ポ　　ン　　ソ　　　3Rlg入

ロ　一　ズベ　ン　ガル19入

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

価格
　円
310

330

380

380

320

330

370

370

使 用 目 的

食品，医薬品，化粧品および製剤中のナ
フトールエローSの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のニ
ューコクシンの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のパー
マネントオレンジの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のハン
サエローの確認試験

食：品，医薬品，化粧品および製剤中のフ
ロキシンの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のポ
ンソーSXの確認試験

粘膜以外への外用医薬品，化粧品および
製剤中のポンソー3Rの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のロ
ーズベンガルの確認試験
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　　　　　　　　昭和41年度国立衛生試験所標準品の出納状況

（本　所・大阪支所）

標準品名
前年度末
在庫数量

アスコルビン酸

安息香酸エストラ
ジオール

イ　ンシュリソ

エストラジオール

エ　ス　ト　ロ　ソ

塩酸チアミン

塩酸チアミン液

塩1酸ピリドキシン

含糖ペプシン

ギ　ト　キ　シ　ン

血清性性腺刺激ホ
ノレモソ

酢酸コルチゾン
酢酸デスオキシコ
ルトソ

　　　　　　　　シアノコハフミン

ジエチルスチルペ
ストロール

ジ　ギタ　リ　ス

ジギトキシソ

ジ　ゴ　キ　シ　γ

酒石酸水素エピレ
ナミソ
酒石酸水素ノルエ
ピレナミン
胎盤性性腺刺激ホ
ノレモソ

チ　　ロ　　ジ　　ソ

デスオキシコルト
ン

ト　ロ　ソ　ビ　ン

ニコチソ酸
ニコチン酸アミド

脳下垂体後葉
パラアミノベンゾ
イルグルタミン酸
パレイショデンプ
ン

ビアルロニダーゼ

ビタミソA油（ビ
タミンA検定用）

ヒドロコルチゾソ

プロゲステロソ

製造
数量

54

81

126

31

37

135

46

167

44

　0

　1

　0

　0

　0

46

130

63

44

20

40

50

47

　0

　6

96

83

14

67

96

27

149

　0

22

354

　0

　0

　0

　0

200

495

払出
数量

0

0

40

0

53

0

99

0

0

0

　0

50

　0

284

　0

　0

16

　0

　0

107

　0

　0

　0

175

45

　0

自家消
費数量

368

18

72

15

．2

308

509

149

11

17

0

0

0

84

0

2

6

10

33

5

72

0

0

　2

15

31

71

46

11

15

148

0

0

年度末
在庫数量

20

0

7

0

4

19

31

5

0

10

0

0

0

4

5

0

10

10

1

0

0

0

0

1

17

13

4

0

0

1

77

0

0

標準品名

20

63

47

16

31

8

1

13

33

13

1

53

0

11

プロピオン酸テス
トステロン
ヘパリンナトリウ
ム

マレイン酸エルゴ
メトリン

融点測定用
リボフラビソ

硫酸プロタミン

リン酸ヒスタミソ

ル　　　チ　　　ン

レ　セ　ル　ピ　ン

85

11

99

45

22

計

前年度末
在庫数量

86

　5

56

　8

140

51

　0

33

30

2，131

製造払出
数量数量

　0

75

50

50

255

　0

　0

　0

50

　1

46

57

29

268

　0

　0

29

23

2，398 2，473

自家消
費数量

0

4

3

1

5

0

0

3

0

年度末
在庫数量

85

30

46

28

122

51

　0

　1

57

255P1・801

アゾルビソエキス
トラ

ア　マ　ラ　ソ　ス

イ　　ソ　ジ　ゴ

インジゴカルミン

エ　　オ　　シ　　ン

エ　リスロシソ
オイルエロ1一．AB

オイルエロみ　OB

オイルオレソジ
SS

オイルレッドXO

オ’レ　ソ　ジ　1

サンセットエロー
FCF
ター　トラジン

トルイジソレッド
ナットールエロー
S

ニュー．コクシン
パーマネントオレ
ソジ

ハンサエロー．
フ　ロ　キ　シ　ソ

ポ．ン　ソ　ー　R

ポ　ン　ソ　ーSX

ポ　ンソ　ー3R

ローズベンガル

計

　0
399

　0

450

　0

　0
450

452

489

453

　0
409

395

206

娚
433

190

203

　0

　0
443

493

　0

5，953

247

　0

248

　0
490

495

　0

　0

　0

　0
497

　0

　0

　0

　0

　0

　0

　0
493

497

　0

　0
497

3，464

0

17

0

22

21

15

20

20

17

18

0

24

18

9

18

18

9

9

28

0

18

17

13

331

0

10

0

3

0

0

1

1

0

0

0

0

0

0

0

．30

　2

　1

8

　0

　0

　0

　0

56

247

372

248

425

469

480

429

431

472

435

497

385

377

197

470

385

179

193

457

497

425

476

484

9，030
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