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報 文 Originals

　　　　　　　　大麻の研究（第3報）

大麻草におけるテトラヒドロカンナビノールの分布について

大野昌子・島峯望彦・高橋一徳

　　　　　Studies　on　Cannabis．・III

D三stτibution　of　Tetrahydrocannabinol　iH　the

　　　　　　　Cannab三s　Plant

MasakQ　ONo，　Mochihiko　SHIMAMINE　and　Kazunori　TAKAHAsHI

　　Tetrahydrocannabinol（THC），　the　principal　constltuent　of　cannabls　Plant，　distr三buted　in　the　various　parts　of

（】αππの’854’ゴψσL．was　identi丘ed　by　gas　chromatography（GC）and　color　test．

　　Cannabis　piant　is　divided　lnto　15　parts（samples　A～0，　see　Table　1）and　the　samples　are　digested　with

petroleum　ether．　Each　petroleum　ether　extract　is　dlssolved　in　dehydrated　ethanol　and　ethanol　solution　is

examined　by　GC　and　color　test．

　　By　GC　method，　nowering　top　gives　the　highest　peak　and　no　THC　is　con丘rmed　in　the　seeds．　Thoロgh

poor，　THC　in　stems　and　roots　is　identi丘ed　by　these　test．

　　Sensltiv丘ty　of　the　color　test　on　the　extracts　of　cannal）is　is　shown　in　Tables　2　and　3．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄elved　May　31，1972）

　　　　　　　　　　　　o

　現在大麻取締法では，大麻の成熟した茎は取締りか

ら除外されている，しかし茎以外の植物の地上部分が

なくても，大麻の茎が他の植物の茎となんらかの方法

で区別されるとしたら，たとえば押収された植物の茎

を用いて大麻栽培の事実を立証することができ，取締

りに役立てることができる．実際にわれわれもこのよ

うな物件の鑑定依頼を受けたことがあった．

　著者らは栽培した大麻について，茎だけでなく，全

長を葉，花穂，果穂，側芽（腋芽），根，茎，枝および

種子等に分け，それぞれの抽出エキスをガスクロマト

グラフィー（GC）により分析し1）・2），有効成分である

テトラヒドロカンナビノール（THC）の有無およびそ

の分布状態からそれぞれ裁判化学的鑑定に最少限必要

な試料採取について検討した・

　また同じ目的で比較的THC含量の高い葉および果

穂（小包および種子を除く）を選び3種の呈色試験

Ghamrawy　test3），　Duqu6nois－Levine　test4），　Furfural

test5）による検出限界を検討し，この結果に基づきGC

でTHC含量の少なかった部分についても試料量を増

加し，呈色反応利用の可能性をたしかめた・

実験材料
　著者らは栃木県農業試験二三沼分場よP入手した種

子を播種栽培し，全長約2mに生長した大麻の全草

を直射日光を避けて風乾し，つぎに示す部分に分け，

とくに茎は草丈が高いので茎におけるTHCの均等分

布の可能性の有無を確かめる必要が認められ，0～120

cmの部分は30　cmごとに細分した．また枝につV・て

も二分し，実験を行なった・

　A：葉

　B：花穂

　C：果穂

　D：側芽（腋芽）

　E：根

　F＝茎（部位0～30cm）

　G：茎（部位30～60cm）

　H：茎（部位60～90cm）

　1　：　茎　　（部｛立　90～120crn）

　J：茎（部位120cm以上）

　K：枝（各枝を2分し，茎に近い部分）

　L：枝（各枝を2分し，先の部分）

　M：葉（発芽後6週間）

　N：果穂（小苞および種子を除く）

　O：種子

実験　方　法

　1．抽出および試料の調製

　実験材料はいずれもできるだけ細切し，種子はとく

に乳鉢ですりつぶしたものである．成分の抽出には石

油エーテルを用い，一昼夜の浸出を3回繰り返して行

ない，抽出液は減圧，30。以下で蒸発する，残ったエ

キスを少量の無水エタノールに溶かしでGCおよび
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呈色試験の試料にした．

　2．ガスクロマトグラフィー

　下記の条件で行なった．

　Column＝OV－17，3％

SuppQrt：Shimalite　W（80－100　mesh）

　Giass　tube　column　I．　D．：4mm　L：2m

　Temp．：245。

　Carrier　Gas：N2　Flow　R：60　mJ／min　．

　Pless：1．7kg／cm2G

　H2　FIow　R．：60　m♂／min，　Press＝0．7kg／cm2G

　Air　Flow　R．：1L／min，　Press：1kg／cm2G

　Range＝0．2　V　Sens．：100　MΩ

　Chart　Speed：10　mm／min

　Appar．：Shilnadzu　GC　3AF

　3．呈色試験

　実験材料AおよびNからの調製試料を用い，呈色

試験a～cによる検出限度を確かめ，さらにGCによ

る結果と比較した．

　a）　Ghamrawy　test

　b）　Duquξnois－Levlne　test

　c）　Furfural　test

Table　1，　Content　of　tetrahydr㏄annabinol　in

　the　different　parts　of　Cαπ加うf55σ診∫ηαL．

Sample

A
B
C

D
E
F

G
H
I

J

K
L

M
N
O

a

1

1

1

2

20

5

5

5

5

2

3

2

1

1

10

9

b

2

5

2

1

1

m1

0．5

0．5

0．5

0．5

1

1

1

1

2

2＊

C

1

1

1

1

5

6

5

4

3

3

2

1

2

1

5

μ

d

　mm170

82

80

93

　2．5

　1．5

　1．6

　9

16．5

125

72

67

41

124

　0

bd／ac

340

410

160

46．5

　0．025

　0．025

　0．032

　0．225

　0．55

20．8

12

33．5

20．5

248

　0

実験結果
　実験材料A～0から得た調製試料についてGCを

行なった結果をTable　1に示す．　THCの’Rは13．5

である．

　ここでは大麻晶晶部位のTHC量を∫R　13．5にお

けるピークの高さで示した・また実験材料の採取量，

試料調製に用いた無水エタノール量および注入量が各

試料について異なるので，皿的比較を容易にするため

含量を

　　含量＝ピークの高さ（の

　　　　　　　　　無目水エクノーノレi正（b）

　　　　　×　　　　　　実験材料採取flt（o）×GC注入量（c）

として示した．

　葉，花穂および果穂のTHC量が他の部分に比べて

非常に多かった．茎では下部より上部にゆくにしたが

ってTHC含量が高くなり，また枝でも先端部分のほ

うに多く含まれることが明らかになり，このことは鑑

定試料を選ぶに当って，できるだけ茎および枝では先

端に近い部分が望ましいことを示している．GCで多

量のTHCが認められた実験材料AおよびNからの
調製試料について呈色試験による検出限度を確かめた

結果をTaも1e　2に示す・

　この結果葉について陽性の反応はGhamrawy　test

の場合0．2mg，　Duqu6no三s－Levine　testで0．3mg，

　a：sample　weighed，　b：amount　of　ethanol　used

t。diss。lve　the　petr・le罫m　ether　extracts，　c：sample

sQlution　used　for　GC，　d：height　of　the　peak

　Adeaves，　B：HGwering　tops，　C二ffuiting　tops，

D：axillary　buds，　E：τQQts，　F＝stems（bQttom～30

cm），　G：stems（30～60　cm），　H：stems（60卍90　cm），

1：stems（90脚120　cm），　J：stems（120～top），　K：

branches（part　near　the　stem），　L＝branches（tip），

M：leaves（6　weeks　since　germlnatlQn），　N＝fruiting

tops（without　seeds＆　bractlets），0：　seeds

　＊：　pctroleurn　ether　extract　of　the　seeds　of　can・

nabis（3　r【1Z，　oily）

Furfural　testは0．1mgあれば認められることが明ら

かである．THC含量の少なかった実験材料E柑Jお

よび0については試料採取量を増し，それぞれ5～10

gとし，これらから得た石油エーテルエキスを用いて

呈色試験を行なった（Table　3）．この結果は種子以外

ならば試料採取に考慮を払えば，GC，　Fuτfuralによ

る呈色反応の両者を用いてTHCの確認を行なうこと

ができることを示している・

考 察

　GCの結果をみると大麻の有効成分THCの含量の

一番多い部分は花穂で葉の1。2倍であった・インド地

方に生育するインド大麻草（0α朋αうf55磁脚Lvar・

fπ4fcαLamaτck）では，丁丁の部分からもっともTHC

含量の高い大量の樹脂が集められるが，日本産のもの

では樹脂を取ることができないし，またこれまでTHC

含量が多いとされてきた果穂に葉の約半分しか含まれ

ていないことが明らかになった。発芽後6週間の葉の
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Table　2．　Sensitivity　of　the　color　test　on　the…denti丘cation　of　THC

　in　cannabis　Ieaves＆fruiting　tops（without　seeds＆bractlets）

Sample SamPle（g）ノEthanol＊（1）

A

N

1

1

Ethanol　used　for

the　test

　m♂
0，03

0．05

0．07

0．1

0．2

0．3

0．4

0．5

0．03

0．05

0．07

0．1

0．2

0．3

0．4

0，5

CQlor　test

Ghamrawy

十

十

十’

十

十

十

Duqu6nois－
Levine

±

十

十

十

十

十

Furfural

±

±

十

十

十

十

±

±

十

十

十

十

＊：amount　of　ethanol　used　to　dlssolve　the　petroleum　ether　extracts

Table　3．　Sensitivity　of　the　color　test　on　the　identi丘catiQn　of

　THC　in　cannabls　roots，　stems　and　seeds

Sample

E
F

G
H
I

J

O

Samp！e　we1ghed

5

5

5

5

5

5

10

9

Ethano1＊1

0．5

0．5

0．5

0．5

0。5

0．5

3＊2

mZ

Ethanol　used

for　the　test

　m’
0，1

0，1

0．1

0．1

0．1

0，1

1

CQIor　test

Ghamrawy

十

十

十

Duqu6nois－
Levine

十

十

十

Furfural

±：

±

±

十

十

十

＊1：amount　of　ethanol　used　to　dissolve　the　petro！eum　ether　extracts

＊2＝　petroleum　ether　extract　of　the　seeds　of　cannabis（3　mZ，　oily）

THC含量は少ないが，いずれの方法でも検出し得る

量である．

　1本の大麻タバコは約1gであり，その約1／ユ0を

吸煙するとしても100mgの葉を使うことになる．こ

れを根や茎（部位0～60cm）でおきかえるとそれぞれ

約ユkgを必要とし，また茎上部（部位60～120　cm）

にしても1回量として約20～50gを使用しなければ

ならず実際上大麻吸丁田の目的に用いられるとは考え

られないので，大麻取締法で除外されているのは妥当

であると思われる．

　種子については109の試料を乳鉢ですりつぶし，

石油エーテルエキスを調製（油状，約3mの，これに

アセトン2mZを加えたものについてのガスクロマト

グラム上には，THCに相当するピークが認められず，

有効成分の含量に関しては全く無視できる．

　呈色試験では，いずれの方法によっても葉を試料と

した場合，0．3mgあれば鑑定を行なうことができる・

これらの呈色試験のうちでFurfural　testが一番鋭敏
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であったが，その特異性については検討中である，

　大麻栽培の有無立証のために，試験に必要な検体量

さえあれば，種子以外の各部分について大麻草の一部

であるかどうかをGCや呈色試験で確認することが

できる．しかし前にも述べたように，茎や枝ではでき

るだけ先端に近い部分を試料とすることが望ましく試

験が容易になる．

　おわりに大麻の栽培および種子の入手に御助力下さ

った北海道薬用植物栽培試験揚堀越司技官ならびに栃

木県農業試験場鹿沼分揚主任研究員高島大典氏に深謝

致します，
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放射化学分析による海産生物中の59Feの定量法

浦久保五郎・城戸靖雅

The　Method　for　Determination　of　59Fe　in　Marine－Livings

　　　　　　　　by　Radiochemical　Analysis

Goro　URAKuBo　and　Yasumasa　KIDo

　　ATapid　and　accurate　method　for　deterlnlnlng　59Fe　in　radio－contaminated　mar五ne－1ivings　was　investigated．

　　Satisfactory　methQd　established　ls　as　fQllows：5，Fe　is　fmctionated　by　ion　exchange　method　followed　by

precipitating　as　hydroxide　or　oxalate，　or　extracted　with　MIBK　frQm　the　sample　sQlutiQn．　Subsequently，　in

both　cases　mentioned　above，　59Fe　is　precipitated　as　tris（benzoylphenylhydroxylaminato）iron（III）．　After

the　chelate　compound　has　been　decomposed　with　the　m三xture　of　perchloric　acid．nitric　acid，　feπic　ion　is

precip三tated　as　hydroxide　and　electrodepQsitted　on　a　copper　plate．　Radioactivity　of　bgFe　on　the　copper　plate　is

measured　by　low－background　counter　and　the　recovery　of　iron－carrier　is　determined　gravimetr三cally．

　　In　the　present　method，　about　3pCi　of　59Fe　was　able　to　be　determined　with　recovery　above　95％in

about　8　hours．

　　5gFe　incorpQrated　into丘sh　and　clam　organs　was　analyzed　by　the　present　method　tQ　indicate　that　highly

contaminated　organs　were　Iiver，∬n　and　g1110f丘shes　and　mid－gut　gland　of　clams．　Accordlngly，　the　analysis

of　the　organs　of　marine－1ivings　ment三〇ned　above　are　sulted　fQr　elucidating　the　contamination　index　of　5gFe・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

1．　ま　え　が　き

従来の59Feの放射化学分析を目的試料の面からみ

ると

　（1）魚介類中の59Feの分析例1）

　（2）大気中の59Feの分祈2）

などがみられる・（1）は今回目的とした試料に合致す

るが，分析法の定量性に難点があり，（2）は対象試料

が大気中粉塵であるため，59Feの分離に際して，特異

な妨害成分を含む海洋生物には直接適用することがで

きない．以上は59Feを放射化学分離したのちβ線測

定によって定量する原理に基づくものであるが，一方

．1ヒ学分離を行なわず，試料を直接機器分析によってγ

線を測定し，59Fcを定量することも行なわれる3）．し

かしこの方法は分析の迅速性に関してはきわめて優れ

ているが，鋭敏度，精度の点で問題があると考えられ

る．

　今回，迅連性，精度に主眼をおいて，源子力発電施

設，核燃料再処理施設の冷却水，排水に原因する海産

生物の59Fし汚染のモニタリング方法を検討した・

　Feの化学的分離にはイオン交換法4），溶媒抽出法5），

水酸化物または種々のキレート試薬6）による沈殿法ま

たは電着による分離定量法などが行なわれている・こ

れらのうち，今回の目的にふさわしいと思われた4種

の方法を選び，それぞれについてトレーサー実験によ

る定量性を検討した．さらに，他の核種の除染を老慮

してこれらを適宜組み合わせ，59Feの回収率を求め

た．
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Sample　s・1uti・n　in　N／2－IICl

　　　　　l・一・．

　　Amberl三te　CG－120

　　　　　　elute　with　N／2－HC正，正｛20，

　　　　　　0聯5ク乙　oxalic　acid　soluUon

　　Oxaiic　acid　effluent

　　　concentrate，．十NI1‘OH●■→a】kaline

Precipitate

　　　＋N－H2SO｛一→diss。ive；＋H20

Sample　solution　in　7N－HCi

　　　　　＋Fe3’10mg

　　　　　extract　with　MIBK

　　MIBK　laver

　　　　　extract　with　10％NaAc

　　　Aq．　layer

　　　　　十N－II2Sα，　II20

十1．5％BPA－EtOH　solution

十NaAc一一一■ナ　pl｛4～4．5，

heat　at　40～50。．　for　30min．

Precipita亡e

　　　＋HCIO4－IINO3（1／1），　c・ncentrate

　　　十MI｛OH一→alkahne

Precipitate

　　　　　　　　　　　　ぎ
　　　　　　　　　　　　　　　　　“c。plale
　　　　　　　　　　　　　　↓

　　　　　　　　　Measure　the　radiQactivity
　　　　　　　　　and　weigh　the　Cu　plate

Fig．1．　Analytical　pr㏄edure　involving　ion　exchange　or　solvent　extractめn

十IICl一→d三ssolve，　evaporate　to　dryness

＋II20一→dissolve

十2M－NHIH2PO二，3M一（NHD2CO3

e！ectro－deposit　on　a　Cu　plate

　　　　　　Fe

　今回検討して確立した分析法はFig・1に示すような

手順によるものであって，図に示す各分離段階につい

て，さらに全操作を通しての59Fe回収率は，いずれ

の経路の場合にも満足な値を得，59Fe汚染分析法とし

て適当であることを知った．

　また，放医研臨海実験揚から送付を受けた人工的

駈9Fe汚染海産物を試料として，これに今回確立した方

法を適用して分析を行ない，海産生物のどの部分が汚

染が強く，汚染の検出指標として適当であるかの問題

について検討した．

　　　　　　2．　試薬および装置

　2・1試　　薬
　いずれも試薬特級品をそのまま用い，試薬溶液の調

製は以下のとおりに行なった．

　塩化第二鉄（FeC13）（10　mg　Fe3＋／mJ）溶液：FeCI3・

6H2012．19をN一塩酸に溶かして250mJとした。

　硫酸第一鉄アンモニウム（FeSO4・（NH4）2SO4）（10　mg

Fe2＋／mz）溶液：FesO4・（NH4）2SO4・6H2014．049を

0，5N一硫酸に溶かして200mZとした．

　BPA試液：ベンゾイルフェニルヒドロキシルアミ

ン（BPA）39をエタノールに溶かして2GO　mJとし

た．

　リン酸二水素アンモニウム（NH4H2PO4）溶液：NH4

H2PO457．79を水に溶かして250　mZとした．

　炭酸アンモニウム［（NH4）2CO3］溶液：（NH4）2CO3

196．39をアンモニア水88mJに溶かし，水を加えて

500mZとした．
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　2・2装　　　置

　γ線測定器：医理学研究所製サンプルチェンジャー

付ウニルタイプシンチレーシ。ンカウンター（シンチ

レーターNaI（TJ）竣”φ×2”）．

　β線測定器：医理学研究所製低バックグラウンドカ

ウンターModel　LBC－1．

　霊解装置：柳本製作所同定電位電解装置Model

VE－3．

3．実験および結果

　3・1　イオン交換分属法による59Feの回収率

　Amberiite　CG－120（Type　1）H型樹脂15　mZを内

径1cmのカラムにつめ，これに59Feを添加した魚

肉灰分のN一塩酸溶液5．Om1（灰分180mg）および

FeCI3溶液1．OmZを流した．つV・で0．2N一塩酸ユ50

mJ，水30mJおよび0．5％シュウ酸溶液約50mJで

順次溶出し，シュウ酸溶出液をメスフラスコに受けて

水を加えて全量を50．OmJとした，ウェルタイプシ

ンチレーションカウンターを用いて，この5．OmJの

放射能を測定し，59Feの放射化学的回収率を求めた

（Table　1）。

Table　1．　RecQvery　of　59Fe　by　ion　exchange

　method

　59Feを含む0．5％シュウ酸溶液100　mJにFeC13

溶液1．OmZを加え，水浴中または赤外線ランプの下

で約10m1に濃縮し，　これをアンモニアアルカリ性

として析出した沈殿を遠心分離した．沈殿を5％ア

ンモニア永10m♂で洗ったのち，　N一硫酸5，0mZに

溶かし，ウェルタイプシンチレーシコンカウンターを

用いて放射能を測定して5りFeの放射化学的回収率を

求めた（Table　2）．

　3・3　メチルイソブチルケトン（MIBK）抽出および

酢酸ナトリウム溶液への逆抽出による59Feの回収率

　59Feを含む魚肉灰分の7N一塩酸溶液20．OmZ（灰

分ユ80mg）を分液ロートにとり，　FeCI3溶液1．Om1

を加えたのち7N一塩酸飽和MIBK　10．Om’ずつで3

回抽出した．有機層を7N一塩酸5．Om∫で1回洗っ

たのち，10％酢酸ナトリウム溶液10．OmJずつで2

回鉄を逆抽出した，水層に10％酢酸ナトリウム溶液

を加えて全量を50．0謡とし，ウニルタイプシンチ

レーシ。ンカウンクーを用いてその5．Om♂の放射能

を測定し，59Feの放射化学的回収率を求めた．以上の

結果をTable　3に示す．

5gFe　recoveτed

　　（cpm）

Recovery
　（％）

Table　3．　Recovery　of　59Fe　by　sQlvent　extraction

　wlth　MIBK　and　bock　extracticn　with　sodium

　acetate　SQ星ution

No．

1

2

3

4

5

59Fe　added（cpm）

1833．4±11．5

1833，4±11，5

617．6±　6．5

　　　〃

　　　〃

1831．2±11．5

1793．2±11，4

601．6±　7．5

600．7±　7．5

612．0±　7。6

No．

99，9

97．8

97。4

97．3

99．1

1

2

3

4

59Fe　added（cpm）

1811．5±12，5

　　　〃

646．3±　6．4

　　　〃

59Fe　reCQvered

　　（cpm）

Recovery
　（％）

il雅i｝：劃、認：1

632．8±11．0　　　　　97．9

613．6±16，8　　　 94．9

Mean 98，1

Mean 98．3

Table　2．　Recovcry　of　59Fe　by　precipitation

　rnethod　from　the　oxalic　acid　sQlution　as

　hydroxide　or　oxa1ate

No． 59Fe　added（cpm）
59Fe　recovered
　　（cpm）

Recovery
　（％）

1

2

3

4

5

　　　　　　　　
1810・6±11・4【

1810．6±11．4

　　　〃

　　　〃

　　　ノ，

　　　　　　　　1754．2±11．31

1754．6±11．3

1753．6±11．4

1770．8±11．3

1748．8±11。4　　［

96．9

96．9

96．9

97．8

96。6

Mean 97．0

　3・2　シュウ酸溶液中から水酸化物またはシュウ酸

塩として59Feの回収率

　3・4　BPA－Feキレートとして59Feの回収率

　N一硫酸20mJを含む5gFe溶液160　nlJにFeCI3溶

液1．Om’およびBPA試写20　m‘を加え，よくかき

まぜたのち酢酸ナトリウムを加えてpHを4．0～4．5

に訓整した．これを40～50。の水浴中で30分間加温

したのち沈殿をひだろ紙を通してろ過した。沈殿を

10mZの水で洗ったのち，沈殿をろ紙とともに100mJ

のビーカーに移し，硝酸20mZを加えて赤外線ラン

プの下で加熱して硝酸をほとんど蒸発させ，過塩素酸

一硝酸（1対1）混液20～30mJを加えて白煙が生じ

はじめるまで赤外線ランプの下でさらに加熱した（無

色～淡黄色の透明な溶液となる）．これをアンモニア

アルカリ性として閉出した沈殿を遠心分離し，褐色沈

殿中に混在する過塩素酸アンモニウムの白沈が消失す

るまで596アンモニア水による沈殿の洗浄，遠心分離
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を繰り返す（通常は2～3回）．沈殿をN一硫酸に溶か

して全量を50．Om1としたのち，ウエルタイプシン

チレーシ．ンカウンターを用いてその5．OmZの放射

能を測定し，59Feの放射化学的回収率を求めた（Table

4）．

Table　4．　Recovery　of　59Fe　by　precipitation

　method　as　BPA－Fe　chelate　compQund

5gFe　recovered
　　（cpm）

Recovery
　（％）

500mA，電圧約10　Vの電解条件下で60分間電解し

てFe3＋を重量既知の銅板（径23　mm×厚1mln）上

に電着させた。電解終了後ただちに銅板を水，アセト

ンで順次洗い，乾燥したのち重量を測定してFeの回

収率を求めた（Table　5）．

Table　5．　Recovery　of　Fe3＋or　Fe2＋by　electro．

　deposition　method　on　the　coPPer　plate

No．

1

2

3

4

5

59Fe　added（cpm）

1833．4±11．5

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

1810．8±11．4

1834．4±11．7

1809．7±11．4

1798．2±11．5

1832．4±11．5

98．8

100．1

98．7

98．1

100．0

No．

1

2

3

4

5

Fe　added（mg）

Fe3＋　（10）

Fe3＋　（10）

Fe2＋　（10）

Fe2＋　（10）

Fe2＋　（20）

Fe　recQvered　lRecovery
　　（mg）　　　1　（％）

10．0

9．9

10．0

10．3

20．0

100．0

99．0

100．0

103．0

エ0α0

Mean 99．1 Mean 100．4

　3・5　電着による測定用試料の調製および重量法に

よるFeの回収率

　FeC13溶液1．OmZを蒸発乾固したのち水2．OmZ

に溶かし，あるV・はFeSO4・（NH4）2SO4溶液1．Om1に

水1．Om’を加え，またはFeSO4・（NH4）£041容液2．O

m‘をK9．2に示す電解槽に入れ，これにNH4H2PO4

溶液1。5mJおよび（NH4）2CO38．OmJを加えて星流

鴇

「く…

＄

」』．一一

トー25
1

　　ロ

「
　　1

Pt㊦

Glass　cylinder

TefloηOr加9

Cu　p】ate

Cue

　3・6イオン交換分属を経過する方法による59Feの

回収率

　59Feを添加した魚肉灰分のN一塩酸溶液10・OmZ

（灰分工80mg），　FeC13溶液1．OmJをAmberllte　CG－

120（H型樹脂）15mZをつめたカラム（1　cmφ）に流

し，0．2N一塩酸150　mZ，水30　mZついで0．5％シ

ュウ酸溶液50m♂で順次溶出した．シュウ酸溶出液

を100mZのビーカー中で約10mZに濃縮し，これを

アンモニアアルカリ性にして析出した沈殿を遠心分離

した．沈殿を5％アンモニア水10mJで1回洗った

のち，N一硫酸20mZに溶かして300mZのビーカー

に移し，これに水160mZ，　BPA試液20　mZ，さらに

酢酸ナトリウムを加えてpHを4．0～4．5に調整した

のち40～50。の水浴中で30分間加温した．析出した

沈殿をひだろ紙を通してろ取し，沈殿を水10mJで

洗ったのち，ろ紙とともに100mJのビーカーに入

れ，硝酸20mZを加えて赤外線ランプの下でほとん

ど蒸発させた．これに過塩素酸一硝酸（1対1）混液

20～30mJを加えて白煙が発生しはじめるまで赤外線

ランプの下で加熱した．冷後アンモニアアルカリ性と

して析出した沈殿を遠心分離し，過塩素酸アンモニウ

　　Table　6．　Recovery　of　59Fe　by　the　method

　　　involving　ion　exchange　fractionation

No．

1

2

3

59Fe　added（cpm）

1312。4＝ヒ　7。8

　　　〃

　　　〃

59Fe　recovered
　　（cpm）

1249．6±　7．8

1306．7±　7．9

1256．5±　7．8

Recovery
　（％）

95．2

99．6

95．7

Fig．2．　Electrolytic　cell
Mean 96．8
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ムの白沈が消失するまで熱5％アンモニア水による洗

浄，遠心分離を繰り返した（2削3回）．沈殿をN一硫

酸に溶かして全50．Om1とし，この5・Om1の放射

能をウェルタイプシンチレーシ・ンカウンターを川い

て測定し，59Feの放射化学的回収率を求めた（Table

6）．

　3・7溶媒抽出を経過する方法による59Feの回収率

　59Feを添加した魚肉灰分の7N一塩酸溶液20．Om‘

（灰分180mg），　FeC！3溶液1．OmJの混液を分液ロ

ートにとり，7N一塩酸飽和MIBK　10．OmJずつで3

回抽出した．イ∫機層を7N一塩酸5．OmZで1回洗った

のち，10％酢酸ナトリウム溶液10．OmJずつで2回，

Fe3＋を逆抽出し，抽出液に水160　mJ，　N一硫酸20　m1，

BPA試液20　mZおよび酢酸ナトリウムを加えてpH

を4．0～4．5としたのち，以下3・6のBPA－Feキレ

Table　7．　Recovery　of　59Fe　by　the　method

　involving　solvent　extraction　precedure

。∴・Fe　add，d（，p。）

　　1

5gFe　recovered
　　（cpm）

Recovery
　（％）

1

2

3

4

5

1312，4±　7．8

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

1310．7±　7．8

1284．6＝ヒ　7．8

1289．6＝ヒ　7．8

1264．3二±＝　7．8

1250．2＝ヒ　7．6

99．9

97．9

98．3

96．3

95．3

一ト生成以降の操作法に従って操作した．以上の操作

による59Feの回収率をTaレle　7に示す．

　3・859Fe汚染魚介類の分析

　放医研臨海実験場から送付を受けた人工的59Fe汚

染魚，貝（ヘダイ，ハマグリ）の各臓器，組織をそれ

ぞれ白金ざらに入れ，赤外線ランプの下で乾燥したの

ち500岬550。の電気炉中で灰イヒした．これを塩酸に溶

かし，3・6または3・7の操作法に従って操作して鉄を

水酸1ヒ物として沈殿分離したのち，これを塩酸に溶か

し蒸発乾固した．残留物を水2，0mJに溶かしたの

ち，以下3・5の操作に従って鉄を銅板上に電着させ，

低バックグラウンドカウンターを用いて放射能を測定

した．結果をTable　8および9に示す．

　なお低バックグランドカウンターの計数効率は以下

の操作に従って求めた．すなわち，59Fe放射能標準試

料（試料番号FE　9－S　6－002）を0．1N一塩酸で希釈し

て2．79x102　dpm／m♂とした．この1。OmZにFeC13

溶液1．OmJを加えて蒸発乾固したのち，残留物を水

2．OmZに溶かし，以下3・5の操作に従って鉄を銅板

一しに電着させ，その放射能を測定し．て計数効率を算出

した．その結果，用いた低バックグラウンドカウンタ

ーの計数効率は43．3％であった．

Mean 97．5

4，考 察

　3・1～3・5にのべたように，各分離操作段階におけ

る59Feまたは鉄の回収率はきわめてよい．したがっ

Table　8．　Analytical　results　of　59Fe　in丘sh　organs

No． Sample Wet　weight（9）

1 Liver 1．2853

2 Visccra 2．2731

3 Scale 0．7590

4 Skin 1．2833

Ash　weight（9）
　　（used）

0．0128
（0．0128）

0．0343
（0．0343）

0．1535
（0．0768）

0．0125
（0．0125）

cpm

1559．2

　±21．1

4210．1

　±45．5

194．7

±2．2

875．1

±1．5

5 GIII 0．S768
0．0565

（0．0565）

887．5

±3．1

6 Muscle 1．9668

71
　　　Fin
　　．

0．4112

8 130ne 1．6326

0。1071
（0．1071）

0．2290
（0．1145）

0。0312
（0．0312）

9．5

±1．0

211．2

±3．0

64，9

±1．3

μCi／9・wet　wt．

0．1262×10層2

　±17×10－6

0．1927×10－2
　±21×10－6

0。0534XlO－2
　±5×10『6

0．0709×10－2

　±1×10－6

μCi／9・ash　wt．

0．1267
　±0917＞く10－2

0．1277
　±0．14×10『2

0．0026
±0．003×10口2

0．0728
　±0．01×10－2

0．1053×10一・1
　　　　　　　　0．0163

±・…一6 P±…Q6…一2

0．OQG5×10－2
±0。5×10曙6

0．1069×10『2
　＝圭＝15×10噛6

0」0041＞く10－2

±0．8×10－6

0．000Q9
±0，001×10『2

0．0019
±0。003x10－2

0．0022
±0。004×10－2

AII　samplcs　wcre　analyzed　by　the　method　involving　ion　exchange　fractionation



浦久保ほか：放射化学分析による海産生物中の59Feの定量法 9

Table　9．　Analytical　results　of　59Fe　in　clam　organs

No．

＊1

A

＊1

B

＊2

C

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

＊2

D 14

＊21

E い5

＊2

F 16

Sample

Glll

Mantle

Vlscera

八1id－gut　gland

Foot

She11

G｛H

Mantle

Viscera

⊃」｛id－gut　gland

Foot

Shell

Soft　tissue

、Vet　weight（9）

1．0744

2．9467

1。7157

1．0781

2．0715

5．4295

1．2394

3．2661

1。2287

0．7624

1．9143

5．6377

6．3291

Soft　t三ssue 13．9744

Soft　tissue

Soft　tissue

9．5954

8．1399

Ash　weight（g）
　　（used）

0．0097
（0。0097）

0．0642
（0．0642）

0．0178
（0．0178）

0．0130
（0．0130）

0．0294
（0．0294）

5．0770
（0．5009）

0．0321
（0．0321）

0．0335
（0．0335）

0．0192
（0．0192）

0．0149
（0．O149）

0．0314
（0．0314）

5．2668
（0．5004）

0．1404
（0．0562）

0．2760
（0．1380）

0．1523
（0．0762）

0．1554
（0．0777）

cpm

2013．4

　±23。0

2451．8

　±22。4

2534．5

　±24．2

10393．5
　±97。3

1162．2

　±12．0

2057．8
　±20．8

4780．4

　±52．7

2580．5

　±22．4

1536．6

　±18．1

36707．2
±309．8

2602．5

　±22．9

】778．1

　±18．8

807．1

±9．5

3887．5

　±28．0

3586．5

　±26．8

4394．5

　±29．7

μCi／9・wet　w亡．

19．50
±22＞く10－2

8．66

±8×10一2

15．37
±15×10『2

100．29
　±94×10－2

5。84

±6×10鴨2

39．98
±40＞く10『2

40．12
±44×10『2

8．22

±7×10『2

13．Ol

±15×10－2

500．88
±423×10『2

14．14

±12×15『2

34．52
±36×10嚇2

3．32×10－4

　±4×10『6

5．80×10－4

　±4×10唱6

7。78×10－4

　±6×10｝6

11．23×10－4

　±8×10－6

μCi／9・ash　wし

0。2159
　±24．7×10－4

0．0397
　±　3．6×10鰯4

0．1481
　±　1．4×ユ0－4

0．8317
　±7．8×10－4

0．0411

　±4．2x10騨4

0．0043

　±0．4x10－4

0，1549
　±17。1×10－4

0．0801
　±　7。0×10－4

0．0833
　±　9．8×10－4

2．5629
±216．3×10－4

0．0862
　±　7．6×10－4

0．0037
　±　0。4×10－4

0，0150
　±1。8×10－4

0．0293
　±　2。1×10轄4

0．0490
　±　3．7×10－4

0．0588
　±　4．0×10－4

＊1 @These　samples　were　analyzed　by　the　method　involv三ng　lon　exchange　fractめnation

＊2　These　samples　were　analyzed　by　the　method　involving　solvent　extraction　procedure

てこれらを組み合わせた操作も，3・6および3・7にの

べたように59Feの放射化学分析法としては，回収率

95％以上の十分満足すべき結果を得た．

　イオン交換分属を経過する方法は，試料量が少ない

とき（汚染レベルが高い揚合）はカラムも小さくてよ

いので迅速性は保たれるが，汚染レベルが低く，多量

の試料処理を要するときは必然的にカラムも大きくし

なければならず，したがって溶出や，後にのべる溶出

液の濃縮に長時間を要する欠点がでてくる，一方，溶

媒抽出を経過する方法では試料量に無関係にこの欠点

はない．またイオン交換法の揚合，シュウ酸溶出液か

ら直接水酸化物またはキレート化合物として鉄を定量

的に沈殿分離することができず，溶出液を濃縮したの

ち水酸化物（またはシュウ酸塩）として沈殿させるか，

完全に蒸発乾固したのちシュウ酸を昇華，除去し，水

酸化物として分離する以外に手段がなく，今回は迅速

性の点から溶出液の処理は濃縮にとどめた・

　MIBKを用いる溶媒抽出および酢酸ナトリウム溶
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液による逆抽出法は，操作の簡便な点，迅速性および

59Feの回収率とともに優れており，分画法としてはイ

オン交換法より推奨される、

　イオン交換または溶媒一抽出に続くBPA－Feキレー

トによる分離操作は，定量性および特異性の点で優れ

ている・BPAと同じ目的でクペロン（Cup）が婆用さ

れるが，BPAはFe（BPA）3の一定した組成で定量的

に鉄キレートが沈殿するのに対し，Cupは鉄キレー

トの組成が一定せず，きわめてかさ高い胆略の沈殿を

生成するので，以後の操1乍に移るに際してその処理が

困難であることから，今回はBPAを採用した。なお

BPA－Feキレート生成に際して多量（約200　mZ）の水

溶液中から微量の鉄の沈殿操作を行なっているが，こ

れはBPA－Feキレート化合物がきわめて難溶性であ

ることを利用し，過剰の試薬の沈殿析出をでき得る限

り防ぐ目的によるものである．

　従来，59Feの放射能を測定する最終試料の化学形は

水酸化物の形がおもにとられてきたが，乾燥したとき

粒状となるため測定精度の点で難点があると考えた．

これに比べて油壷は定量性の点では十分満足されると

同時に，電着面がきわめて平坦，均一であることから，

測定精度の点からも最も優れた測定形といえよう．ま

た鉄担体の回収率測定に重量法の簡単な手段がとれる

ことも電着法の特長といえる．

　目的とする対象試料が海産生物であるので，多量の

試料を必要とする揚合，担体の回収率を問題とすると

きは当然，天然の非放射性鉄の定量が必要となる．

3・8，3・9に用いた魚介類の一部について，7一ヨードー

8一ヒドロキシキノリンー5一スルホン酸による鉄の分光

学的定量を試みたが，いずれの場合も放射化学分析に

用いた程度の試料lltでは鉄は検出されなかった．した

がって今回は天然の鉄に対する考慮はまったくはらわ

れていない．

　本法はとくに熟練を要する操li：は含まれていないの

で，鉄の回収率は容易に95％以上を得ることができ，

したがって担体の回収率測定による放射能の補正はと

くに意味をもたない．

　本法による他核種の除染率の詳細については未検討

であるが，原子力施設廃水中問題の大きい6。Coおよ

び106Ruについて，イオン交換法では6。Coは59Fe

の溶出条件では溶離しないことが知られており，また

1c6Ruはクロライドア曲調ンとして吸着されずに溶出

する・溶媒抽出法の揚合は，いずれの核種も有機層に

転溶しないことを確かめた．

　bgFeの検出限界は3．3pCl（ただし鉄の回収率を95

％，約1cpmのバックグラウンドを示す低バックグラ

ンドカウンターを用いて，試料の計数率が3cpmと

仮定した）で，また全操作の所要時間は，イオン交換

分属を経過する場合は約12時間，溶媒抽出を経過す

る場合は約8時雨で終了する・

59Feを含む水槽中で飼育し，人工的に汚染させた試料

について分析した結呆（3・8，3・9），魚試料は内臓につ

いで肝，ヒレ，エラに高いレベルで59Feを検出した．

只試料はロットによってばらつきが多いが，中腸腺の

みはとくにbgFeの取り込みが大きいことを示してい

る．

　モニタリングを目的とする分析試料として，魚およ

び貝のどの生物が適当であるかは，今回対象とした二

者の生物の飼育条件が相異するため結論は得られない

が，魚，貝試料については，魚は肝，ヒレ，エラが，

貝は中腸腺が汚染の指標とする分析試料として適して

いると考えられる．

5．結 語

　59Feによる海産生物汚染の化学分析によるモニタリ

ング方法を検討し，イオン交換または溶媒抽出，つい

でBPA－Feキレート生成分離，電着の晶晶1乍を経て

59Feのβ線を測定し，定量する方法を確立した．灰分

試料から95％．以上の回収率で，約8時悶で，3pCi以

上の59Feが定量でき，操作の迅速性，回収率および

鋭敏度の点で59Feの汚染分析に満足な方法といえる・

　また59Feをとりこませた魚および貝試料を分析し

た結果，汚染指標としての分析試料は，魚は肝，ヒレ，

エラが，貝は中腸腺が適当であると結論した．

　終わりに59Fe汚染魚介，海草試料の調製に御尽力

賜わった放射線医学総合研究所・佐伯誠道博士，小柳

卓博士に深く感謝する．

　なお，木研究は昭和45年度科学技術庁原子力平和利

用研究委託費によって行なったものである．
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鎖状および環状モノノ・ロゲン化アルカン類の13C－NMR

叶　多　謙　蔵

13C－Nuclear　Magnetic　Resonance　Spectra　of　Monohalogenated

　　　　　　　　　　　　　Acyclic　and　Cylic　Alkanes

Kenzoh　KANoHTA

　　　This　paper　deals　with　a　13C－nuclear　magnetic　resonance　spectroscopic　study　of　monohalogenated　acyclic

and　cyclic　alkanes　on　naturally　occuring　carbon　13．

　　　The　chemical　shifts　ofα一caτbons　of　acyclic　alkanes　are　Iowered　with　increment　of　carbon　numbers，　as

shown　in　Table　1，　and　reach　the　minimal　value　when　caTbon　number　ls　three，　and　then　converge　at　the

飯ed　point　of　every　llalogen　species．　This　trend　is　similar　to　that　observed　forβ＿carbons　with　the　minimal

chemical　shifts　of　four　carbon　nulnber　compounds．

　　　In　contrast　with　these，　the　chemlcal　shif亡s　of　termina】methy】s　show　the　lnaximum　polnts．

　　　The　chemicaI　shifts　of　cyclic　derivatives　are　listed　in　Table　3．　It　is　found　that　cyclic　halogens　behave　in

．a　peculiar　manner．　To　take　examples　ofα一carbons　of　iodine　derivatives，　they　shlft　lowly　in　comparison　with

each　corresponding　parent　compound．　This　is　quite　a　reverse　phenomenon　which　is　generaliy　observed　for

iodine　containing　compounds．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

1．緒 言

　有機ノ・ロゲン化合物が13C核磁気共鳴吸収（cmr）

において特異な化学シフトを示すことは，メタンおよ

びエタン誘導体1胤4），ハロゲン．化エチレン5・6），アクリ

ル酸およびクロトン酸誘導体7），環状化合物ではシク

ロプロパン8），シクロヘキサン9），芳香族置換化合物10

拘13）などの報告があり，同族体においてはフッ化物，

塩化物，臭化物，ヨウ化物の順に高磁揚シフトし，特

にヨウ素化合物では異状に高い値を取ることが認めら

れている．これを重原子効果によるとする研究もある

が14），われわれのシクロヘキサン誘導体における観測

によれば9）ヨウ素置換した炭素の化学シフトは非置換

系での値にくらべて低いことが認められている．

　この特異な化学シフトがシクロヘキサン以外の環状

アルカンにおいてはどのようになるか，また，鎖状ア
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ルカン類での化学ソフトの動向をも系統的に盆前した

ので，環状アルカン誘導体でのノ・ロゲン置換炭素以外

の炭素の化学シフトの帰属と併せて報告する．

2．　実験方法ならびに試料

　2・1実験方法

　日本電子（株）製C－60HL形核磁気共鳴吸収測定

装置に附属の13C核測定装置を用いた．

　測定は，主としてSD－HC出力を6W以上のデカ

ップリング条件下に周波数掃引法によリ，また必要に

応じてノ・一フ・デカップリング（SD－HC出力2W以

下）法による実験も併せて行ないスペクトルの帰属に

利用した．

　化学シフトの測定はタケダ理研（株）製TR－3965形

周波数カウンターによった．化学シフトの再現性はほ

ぼ±0・5ppm以内であった．

　化学シフトはCS2基準として記載した．

　2・2試　　　料

　2・2・1鎖状ハロアルカン類　　メタンおよびエタン

のモノハロゲン化物は化学シフト・データが報告され

ているので省略し，炭素数3～10のπ一アルキル誘導

体のうちヨウ化π一アミル，ヨウ化π一デシルはそれぞ

れの塩化物よりBeilstein15）記載の方法によって合成，

精製したものを使用した．他は東京化成（株）あるいは

和光純薬（株）の製品をそのまま測定に供した．

　2・2・2環状ハロアルカン類　炭素数6の環状モノ

ハロアルカンは東京化成（株）の試薬を使用し，5およ

び7についての誘導体はそれぞれ対応するモノ・アル

コールからBcilstein15）に記載してある方法によって

合成精製した，

　なお，フッ化物についてはこの報告では除いてあ

る．化学シフトはすべて無溶媒の条件下に1霞ll定した，

3，　　実験糸占二才5よマコミ考劣ミ

　3・1　鎖状モノハロアルカン類

　1一ハロπ一アルカン類の化学シフトの解任結呆を

Table　1に示す．共鳴線の帰属は完全デカップル条件

下での核オーバーハウザー効果によろピーク強度の増

加率が末端メチルおよびハロゲン置換炭素を除いては

ほぼ一定であり，また不完全デカップル条件下ではハ

ロゲン隣接炭素は二重線に，メチレン，メチル炭素で

はそれぞれ三重線および四重線に分裂することに着目

し，飽和炭化水素，脂肪酸などの共鳴線の帰属例を参

考として，炭素数の小さいハロアルカン類より順次解

析を進めることによって行なった．

　表のうち数値の重複している部分は共鳴線が近接し

て，どの炭素に由来しているか明らかでないことを示

しており，しかし，これも一部の例外を除いては炭素

数8個以上の化合物に限られている．

　これは高級飽和炭化永素の内部炭素の磁気的環境が

ほとんど等しくなってしまう結果化学シフトも類似し

てしまうことに起因している．

　3・1・1ハロゲン隣接炭素の化学シフト　ハロゲン

を隣接した炭素（以下α位炭素と呼び，ついでβ，γ

…位炭素とする）の化学シフトは，炭素数の等しいハ

ロアルカン類の場合，ヨウ化物が最も高磁揚シフト

し，ついで臭素，塩素の順に低磁場シフトすることは

有機ハロゲン化合物の13C化学シフトの一般則に従っ

ている．アルキル炭素数の増加とともに，その値は低

下し，プロピル誘導体において極小値をとり，ついで

炭素数6以上になると一定値に収れんするようにな

る．

　β位炭素においてもこれと同様な極小値を持つ傾向

が見受けられるが，この夢合にはいずれのハロゲンに

おいても炭素数が4のときである．

　ハロゲン種によろ特徴的な傾向は，塩化物における

α位炭素の収れん値は約148ppmであるのに対し，

β，7位炭素ではそれぞれ160および166ppmと高

野揚シフトするが，臭化物においては，α，β，プ位で

160，160，163ppmとα，β位炭素でほとんど差がなく，

ヨウ化物ではα位は186ppmと非常に高V・収れん値

を示すのに反し，β，γ位炭素はそれぞれ158および

162ppmで3種のノ・ロゲンのうち最低値をとるよう

になる．

　このようなアルキル炭素原子とハロゲンの相互作用

は，アルコール17），カルボン酸などにおいても観測さ

れている．

　Tablc　2に脂肪族カルボン酸のα，β位炭素の化学

シフト表を示すが，いずれの同族体においても，α位

炭素はプロピル砺導体において極重睦とり，ブチル誘

導体でβ位炭素が極4・値を示すようになり，炭素数が

増加すればそれぞれ一定値に収れんしており，脂肪族

アルコールにおいても同様な傾l11Jがある．

　この現象は，アルキル鎖がほぼ6佃以上の化合物に

おいてはα，β位炭素に与える内部メチレンと末端置

換基の影響が等しくなると見なし得る．鎖長が長くな

るとγ位以下の炭素も一定位に収れんしてしまって内

部炭素の化学シフトは末端置換基の種にかかわらず帰

属は困難となる．

　ハロゲン種とα，β，γ位の炭素の化学シフトの関

係は塩素化合物ではα位が最も低く，臭化物ではα，β

炭素はほとんど等しく，またヨウ化物では最低磁揚に
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Table　1．13C－NMR　chemical　shifts　of　1－halogenoalkanes

Species

　　of
Halogens

C1

Br

1

　　　　　POSltlon
　　　　Of　carbon

numbers
of　carbon

1a）

2b）

3

4

5

6

8

10

1の

2b）

3

4

5

6

8

10

1a）

2b）

3

4

5

6

8

10

1

168．6

ユ54．3

146．4

148．5

148．3

148．5

148．5

148．3

184．3

165．8

157．0

157．8

159．7

159．6

159．6

159．6

216．0

191．7

182．4

ユ85．7

186．0

185．7

186．7

186．7

2

175．8

166．5

157．8

160．1

160．1

159．9

159．6

173．3

166．0

160．1

159．5

159．6

159．7

160．1

170．5

164．9

156。5

158．7

158．5

158．9

158，3

3

181．5

172．6

163．5

166．1

166。6

165．5

ユ79．4

171．5

162．0

164．7

164．3

164．5

176，4

168，3

159，0

4

179．9

170．7

162．0

5

179．1

170。2

163．7

163．5

162．8×2
163．O

163．5

179．7

170．5

161．5

178．6

170．0

163．7

163．3

163．4×2
162．5
162．1

178．9

170．3

161．9

161．3

162．1

163．6

160．0

161．4

ユ62．3×2

178．9

169．6

164．0

6

179，1

160．8

178．7

160．1

178．0

160．1

162．5

7

170．0

169．9

170．0

163．3

8

178．8

160．4

178．5

160，3

178．6

160．0

9

169．9

170．0

169．3

10

178．6

178．7

177．9

a）　Data　taken　from　reference　l

b）　Data・taken　from　reference　2

Data　was　expressed　in　ppm　relative　to　neat　carbon　disu1丘de

Table　2．13C－NMR　chemical　shifts　of　fatty　acids16）

CH3COOH
CH3（CH2）COOH

CH3（CH2）2COOH

CH3（CH2）3COOH

CH3（CH2）4COOH

α＿Carbon

173．5

165．0

156．5

159．3

159．0

β一Carbon

183．8

174．3

166．0

168．2

γ一CarbQn

179．4

170．7

161．5

δ一Carbon

179．5

170．5

ε一Carbon

178．9，

Apart　of　this　data　was　taken　from　reference　16
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Table　3．13C－NMR　chemical　shifts　of　mono　halogenocyloalkanes

numbers

　of
corbons

C3

C5

C6

C7

Not
substituted

196．3の

167，2a）

165．9の

164．7a）

α

β

α

β

γ

αb）

β

γ

δ

α

β

γ

δ

Cl Br

165．5×1a）

183．9×2

178．5×1

183．9×2

130．9×1

155．2x2

169．4×2

132．5×1

156。6×2

167．8×2

167．3×1

130．1×1

153．4×2

164．8×2

168．7×2

139。6×1

15・L3×2

169．OX2

139．3×1

154．3×2

166．3×2

166．7×1

136．8×1

152．1×2

164．4×2

167．0×2

1

213．OX1

182．5×2

164．Oxl

152．0×2

167．8×2

160．Ox1

152．2×2

164．8×2

166．4×1

157．OX1

150，0×2

164．5×2

164．9×2

a）　Data　of　the　cllemical　shifts　Qf　the　parent　cycloalkanes　and　cyclopropane　derivatives　were　taken　from

　reference　8

b）　Data　ofα一carbon　chemical　shifts　of　cyclohexane　derivatives　were　taken　from　reference　9

現われるのはβ位炭素であるというようにおのおの特

徴的であるが．これを単にハロゲン種の電子吸引性の

差のみによって説明することはできない．またMason

ら10）はハロゲンの反磁性寄与効果を考慮すればメタン

誘導体における化学シフトが解釈できるとしている

が，これを援用してもハロゲン化アルキルでのα，β，

γ位炭素の化学シフトでの加成性は成立しない，

　この現象の検討には量子化学的取り扱いが必要であ

ろうが，演算にあたってのパラメーターがフッ素以外

ではまだ定められていない，

　3・1・2　末端メチルの化学シフト　ハロゲン化アル

キルの末端メチルの化学シフトに関しては，塩化物で

はクロロホルムが168．6ppmと最低で，炭素数3の

とき極大値をとり，炭素数5以上でほぼ179ppmと

定常値を示すのに対し，臭化物およびヨウ化物ではそ

れぞれプロモホルム，ヨウドホルムで最大値，炭素数

5以上で一定値に収れんするようになる．

　ノ・ロゲン近隣の炭素が極値として，最小値を持つの

に対し，末端メチルでは最大値をとるのが特徴的で，

この現象はアルコール，カルボン酸などと共通してい

る．

　ノ・ロゲン種による末端メチルの化学シフトは炭素数

に依存する特異的な動向があり，こオしをノ・ロゲンに隣

接したα，β，γ位炭素などのシフト値を併せて考慮

すると，スペクトルにおける炭素数の算出など比較的

宕易に行なえるから，13C－NMRスペクトルのみによ

ってもくわしい解析ができる。

　3・2環状モノハロアルカン類

　Table　3に環状モノノ・ロゲン化アルカン類の化学シ

フトの帰属の結果を示す．

　シクロプロパン誘導体においては環のいちじるしい

ひずみのためにプロトン核磁気共鳴吸収においても高

跳揚シフトすることは衆知の現象であり，Tab！e　3を

見ても塩化シクロプロパンでの化学シフト165．5ppm

は鎖状アルカン誘導体におけるα炭素にくらべほぼ

20ppm，ヨウ素置換体においては30　ppmの高磁揚シ

フトを示しているが，5環以上のシクロアルカン類に

おいては，ノ・ロゲン置換炭素は異常に低一二シフトす

るようになる．

　塩化物では，鎖状アルカンでの定常値148ppmに

くらべてほぼ130Ppmと約20　ppm低磁1易シフトし，

臭化物においても同様なシフトが観測される．またヨ

ウ化物はこの傾向が特に著しく，ヨウ素置換炭素は一

般に対応すろ非置換炭；｝三に比較して高磁揚シフトする

のとは逆の現象が見られ，5，6，7員環アルカンでの

各非置換炭素にくらべ低磁揚で共鳴し，これは12員

環誘導体においても確められた19）．

　この現象は従来ヨウ化物における高磁場シフトが重

原子効果によると説明されていたことに疑問を生じて

いる．

　また，環状アルカン誘導体における化学シフトは5

員環以上では炭素数が増加しても各ノ・ロゲン種による



大場ほか3医療用具の放射線滅菌に関する研究（第4報） 15

置換炭素の化学シフトはほぼ一定値に収れんし，これ

はα，β…以下の炭素についても同様である・

　おわりに，本研究に種々の助言と便宜をいただいた

大揚琢磨部長と東京大学農学部戸田昭三助教授に感謝

の意を表する・
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医療用具の放射線滅菌に関する研究（第4報）

　ッ線滅菌がディスポーザブル輸液セットの

　　　物理的・化学的性質に及ぼす影響

大場琢磨・堀部　隆・菊池　寛・毛利潤子

　　　　Radiosterilization　of　Medical　products．　IV

EHIects　ofγ一Radiation　on　Physical　and　Chemical　Properties

　　　　　　of　Disposable　Infusion　Assemblies

Takuma　OBA，　Takashi　HoRIBE，　Hiroshi　Kikuchi　and　Junko　M6RI

　　Disposable　infusion　asselnblies　were　irradiated　with　6。Coγ一ray　at　51evels（0，1．0，2．5，4．5　and　10　Mega

rad）．　Effects　ofγ一radiatlon　on　physical　and　chemical　prQperties　of　infusion　assemblies　weτe　investigated．

　　They　were　slightly　affected　by　the　radiation　on　some　physical　properties，　maximum　breaklng　Ioad　and

elongation．　HQwever，　some　samples　showed　lnferlor　quallty　at　4．5and　10　Mega　rad．　Some　polyvlnyl　ch！oride

tubes　colored　to　light　yellow　or　iight　brown　co！or．　In　general，　the　samples　showed　a　tendency　to　decrease

of　pH　and　increase　of　reducing　substance　and　dissolved　heavy　metal　in　its　eluted　solution，　when　they　were

irrad1ated　above　4，5　ムiega　rad．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

ま　え　が　き

　塩化ビニル：樹脂は，輸血セット，輸液セット，血液

バッグ，カテーテル，人工心肺，人工腎臓回路などデ

ィスポーザブル医療用具として広く使用されている・

その滅菌方法として，高圧蒸気滅菌のほか，エチレン

オキサイドガス滅菌が用いられるが，包装材料および

滅菌方法の不完全さによる微生物の汚染などに問題が

あり1），γ線滅菌が研究され2～3），欧州ではすでに実施

されている4）．しかしながら，医療用塩化ビニルは可

塑剤5～8），安定剤9～10）の溶出に問題があるうえに，さ

らに7線照射による材質の劣化，分解の促進など物理
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的および化学的影碧についての問題が考えられる．本

研究はディスポーザブル輸液セットに対し，γ線照射

量を1～10Mega　mdと変えて照射を行なったのち，

変色，強度，雄化ビニルおよびゴムの溶出液中のにご

り，pH，過マンガン酸カリウム還元性物質，重金属な

どの変化を測定し，計算によリセットからの総溶出量

を求め比較を行ない，その結果を報告する・

実験方法
　1．試　　　料

　市販ディスポーザブル塩化ビニル樹脂製輸液セット

13毬（A－M）を用いた．

　2．照射線量

　日本原子力研究所高崎研究所において，60Coを線

源とするγ線の照射線量を1．0，2．5，4．5および10

Mega　radと変え，おのおの10セットに照射を行な

った．

　3．試験方法

　（1）変色試験未照射および照射した輸液セットの

塩化ビニル，ゴム，ポリプロピレンについて，肉眼的

に観察し，無色を0とし，微黄色を1，淡黄色を2，

黄色を3，濃黄色を4と5段階に変色を分類した．

　（2）引張試験　塩化ビニル管を20cmとり，5．Ocm

の標点距離をつけ，25。，65％相対湿度下で，24時間

保存後，島津オートグラフP－100を用いて引張試験

を行ない，破断までの最大破断荷重（kg）および伸び

（％）を測定した．

　（3）溶出試験ディスポーザブル輸液セット基準ユ1）

に準じて溶出試験を行なった・すなわち，輸液セット

中の塩化ビニル管は15g，ゴム管は1．5gを正確に

とり，それぞれ水150認を加えて環流冷却器をつ

け，30分間煮沸し溶出を行ない，溶出液を冷却し試験

液として，にごり，pH，過マンガン酸カリウム還元

性物質，重金属を測定した．ただし重金属は人工心肺

墓準12）中の亜鉛試験に準じて，アンモニア・アルカリ

性でジチゾン・ベンゼン溶液を加え発色させ，5351nμ

で吸光度を測定し，亜鉛の定量を行なった．

実験結果
　（1）変色試験　輸液セットの照射線量と変色の関係

について棒グラフでFig・1に示す・

　（2）引張試験未照射および1～10Mega了ad照射

した輸液セットの塩化ビニル管およびゴム管の照射線

量と最大破断荷重，伸びの関係をTable　1，2に示す．

　照射線量の増加にしたがい，塩化ビニルはわずかに

強度の低下および伸びの減少を示したが，ゴムの一部

は4．5Megaτadで強度の劣1ヒ，ユO　Mcgユradで伸

びの減少が認められた．

　（3）溶出試験　未照射および照射した輸液セットの

塩化ビニルおよびゴムにつき溶出試験を行ない，試験

液のにごり，pH，過マンガン酸カリウム還元性物質，

重金属について測定した．その結果の一部をFig．2～7

に示す・

　塩化ビニルおよびゴムの試験液は，すべてにごりを

Table　1．　Effects　of三rradiation　dose　on　the　physical　properties

　of　polyvinyl　chloride　tube　in五nfusion　assemblies

Sample

A
B

C

D
E
F

G
H
I

J

K
L

M

Max．　Breaking　Load

0

　　Dose〔Mrad〕

1。0　　　　2，5　　　　4．5 10．0

10．0

11．1

11．2

11．1

11．8

10．9

9．9

12．1

14．1

11．8

10．3

11．8

19．2

9．9

11．5

12．1

10。7

11．9

10．7

9．5

11．9

12．0

11．9

12．6

12．5

18．5

9．4

12．3

11．8

12．3

12．6

10．9

8．4

12．4

12．3

13．4

12．5

11．5

20。4

9．5

11．7

11。2

11．5

10．9

10，6

9．3

11．4

12．5

11．0

11．3

13．1

18．9

8．8

11．7

9．4

11．9

1L4
10．2

9．5

12．2

13．2

12．5

12．5

11．2

17．7

Elongat三〇n（％）

0

　　DQse〔Mrad〕

1．0　　　　2．5　　　　4．5 10．0

304

247

309

293

324

257

273

232

271

287

245

308

284

340

283

340

284

315

300

299

230

288

290

271

315

308

275

293

325

302

318

293

300

212

291

288

262

271

308

315

273

327

318

2S7

283

260

220

278

269

257

296

307

288

265

480

300

299

237

273

197

256

267

256

277

279
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Table　2．　Effects　of　irradiation　dQse　on　the　physical　properties

　of　rubber　tube　in　infus量on　assemb！…es 噂

Sample

A
B
C
D
E
F

G
H
I

J

K
L

M

Max，　Breaking　Load　（kg）

0

　　　Dose〔Mrad〕

1．0　　　　2．5　　　　4．5 10．0

7．8

9．5

3．3

11．4

9．2

7．4

9．4

11．8

8．5

7．4

7．8

8．3

9．8

7．1

8．9

5．5

9．7

13．3

8．2

14．0

10，6

9．2

6．8

9．1

6．1

6．7

7．2

8．3

5．6

14．5

10．5

6．2

16．5

8．4

8．4

7．4

9．1

7．0

7．9

6．3

7．8

1，2

17．4

5．1

4．6

12．3

5，2

5，5

6．4

5．3

7，9

6．7

4．6

5．9

2．2

14．8

11．5

3．6

7．8

1．9

6．0

5．4

4．1

5．3

7．8

Elongation（％）

0

　　　Dose〔Mrad〕

1．0　　　　2．5　　　　4．5 ユ0．0

640

590

630

580

570

600

550

620

640

620

550

660

550

610

710

640

660

625

700

642

670

700

670

660

550

605

590

580

660

600

570

620

600

650

700

690

600

630

630

590

590

540

570

500

550

510

530

600

660

430

620

580

620

570

480

550

490

580

490

180

650

580

450

550

590

A

B

C

F

G

H

P

K

L

M
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Tabie　3．　Ef［ects　of　irradiation　dose　on　heavy

　meta！（μ9）eiuted　from　infusion　assemb】ies

Sample

A
B

C
D
E
F

G
H
I

J

K
L

M

DOse（Mτad）

0

68．1

33．8

5L7
18．6

19．7

43，9

3．0

21．9

2．4

19，2

13．8

23．1

11，3

1

75，3

37．5

5G．1

35．4

30．7

58，8

6，4

25．9

9．6

23。4

22．9

27。5

13．0

2．5

86．1

43．1

62．7

60．8

47．2

81．2

1L6
31．8

20．3

29．7

36．5

34．0

15．5

4．5

100．5

50．7

71．5

94．5

69．2

111．0

16．7

39。6

34．8

38．0

54．7

42．7

18．9

10

140．2

71．4

95．7

187．3

129．7

193，0

37．2

61．3

74。4

60。9

104．7

66．7

28．2

　0　　　1　　　　2．5　　　　　4．5　　　　　　　　　　　　　　10

　　　　　　　Dose（M　rad）

Fig．6．　Effects　of　irradiation　dose　on　heavy

　mctal　eluted　frQm　PVC　tube
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F孟g．7．Effects　of　irradiation　dose　on　heavy

　metal　eluted　from　rubber　tube

認めなかったが，pHは塩化ビニルでは照射線量を増

加するにしたがい酸性となり，pHは1～2の低下を

示した．またゴムも，未照射では中性又は微アルカリ

性を示したが，照射線趾の増加1にしたがい塩化ビニル

程度ではないが，O．5～1の低下を示した．

　過マンガン酸カリウム還元性物質は，塊化ビニルで

は照射線量の増加とほぼ直線的に増加し，ゴムも一部

ほう物線を示したほかは直線的に増加することが認め

られた．

　塩化ビニルおよびゴムからの溶出重金属は，照射線

の増加に伴いその溶出量は，一部を除きほぼ直線的に

増加することが認められた．

　ディスポーザブル輸液セヅトは塩化ビニル管，ゴム

管，点滴筒，たこ管などからなり，使用されるときの

重金属の溶出はそれぞれの管内面の輸液に接触する部

分からの重金属の溶出の総計であらわされると考え，

次のように重金属の総溶出量を求めた．

　（4）輸液セットの総溶出重金属量輸液セット中の

塩化ビニル管およびゴム管の長さをそれぞれ，Lp，

Lg，塩化ビニル159当りの長さをx，ゴムの1・59

当りの長さをy，塩化ビニルおよびゴム管の外径およ

び内径をD，D’およびd，　d’とし，塩化ビニル159

よりの重金属溶出量をP，ゴムL59よりの亜：金属溶

出量を9とすると，塩化ビニル管よりの内管の輸i夜に

接触する部分からの総重金属溶出量Spは，塩化ビニ

ル159中よりの溶出量と内的面積と総表面積との比

率と，15gの塩化ビニル管の長さと塩化ビニル管の

全長の比率の，三者の積であらわすことができる．す

なわち，

・・一（・・15・・｛。x、D＋、銀，。，．、、）｝（与）

　　　　　　　　　　　　　　2

　　　　　300pd　Lp

　　－2（D十d）x十D2－d2

同様にゴム管よりの総重金属溶出量Sgは，
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　　　　　　　　　　300gd’Lg
　　　　　　Sg＝
　　　　　　　　2（D十d）y十D’2－d’2

ここで，D≒D’，　d≒♂とすれば，輸液セットの総重

金属溶出量STは，

　ST＝Sp十Sg

一…d
o，（D＋藷一、、＋、（D＋、篇一貫

となり，各試料につき，照射線量と総溶出重金属量

（μg）を計算した結果はTable　3に示す・

考 察

　高分子化合物に高エネルギーの放射線を照射した際

には，分子量の増加，架橋による網状構造を示す架橋

型と，主鎖の切断による崩壊型とがあるが，ポリ塩化

ビニルはLawtonら13）は崩壊型，　Charlesbyエ4）は架橋

が起こることを報告している．また医療用塩化ビニル

はポリ堀化ビニルのほか，加熱成型中分解を防止する

ための安定剤，可塑剤を一定量加えてあり，放射線に

よりこれら添加剤は高分子の諸性質を著しく変化させ

るであろうと推測して14）いる．

　照射によP塩化ビニル輸液セットは，それぞれ若干

の差異があるが，Fig．1に示すようにほとんど黄色ま

たは淡黄褐色まで変色が認められた，これは，照射に

より塩素や水素原子の分解生成物と反応を起こし，ま

た塩化水素を生じ，ポリエンの生成などの原因に韮つ

くもの14～16）と思われる．とくに変色は安定剤にステ

アリン酸鉛を使用することにより防止できる1りが，医

療用塩化ビニルは衛生上の見地より，亜鉛，カルシウ

ムのステアリン酸塩を使用する17）ため，着色防止は十

分では無いと思われる．

　Fig．2～7におv・て，照射線量の増加にともない若

干差異があるが，すべてpHの低下，重金属，過マン

ガン酸カリウム還元性物質の増加が認められた．これ

は放射線分解により塩化水素の発生がpHの低下を示

し，有機酸金属塩安定剤と塩素との結合により，可溶

性金属塩化物が生成し，金属の溶出増加となり，塩化

ビニル低分子化合物，可塑剤，安定剤との反応が有機

化合物の溶出増加としてあらわれたものと思われる．

　また医療用に使用するゴムはイオウの架橋による分

子間結合がすでにできている加硫ゴムであるが，加硫

の程度，組成は不明であり，照射線量と溶出量の増加

の関係については推論しにくいが，4．5Mega　radで

強度が低下し，10Mega　mdで伸びが減少を示した

ことにより，照射によリ最適値以上に架橋が進行した

ものと思われる．

　γ線滅菌に必要な滅萄線量は，附着菌数および引網

の差異により変化するが，強度および溶出に及ぼす影

響を考慮して，現在の輸液セットの組成では，4・5

Mega　rad以上の照射では影響が著しく出るため，好

ましくないと考えられる．

結 論

　ディスポーザブル用塩化ビニル樹脂製輸液セットの

市販品13セットにつV・て，γ線を1～10Mega　radと

変えて，変色，引張強度，伸び，溶出試験によるにご

り，pH，過マンガン酸カリウム還元性物質，重金属に

ついて測定を行なった．

　（1）輸液セットの変色は一部試料を除き4．5Mega

rad以上では黄色～淡黄褐色となった。

　（2）塩化ビニルおよびゴム管の照射による強度の劣

化はわずかであった，

　（3）溶出液のpHの低下は照射線量の増加に伴い，

塩化ビニルは著しく（4．5Mega　radで0．6～1．0），

ゴムはやや少なかった．

　（4）過マンガン酸カリウム還元性物質，溶出重金属

は一般に照射線量に比例して増加しFig・4～7のごと

く，試料により増加率に差異が認められた．

　（5）4．5Mega　rad以上の滅菌照射は，化学的溶出

の増加など悪影響が出て好ましくない．

　本研究は昭和46年度原子力研究費によった．
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室内空気中の浮遊粉じんに関する研究（第1報）

　　　　　原子吸光法による金属の定量

辻楠雄・鈴木康雄・戸部満寿夫・外村正治
恵：本温子＊・斉藤　勝＊・荒木三樹夫＊・村松　学＊

　　　Studies　on　the　Suspended　Particles　i豆IndoQr　Air．　I

Determination　of　Metals　by　Atomic　Absorption　SpectrQphotometry

　　　KusuQ　TsuJI，　Yasuo　SuzuKI，　Masuo　ToBE，

Masaharu　ToNoMuRA，　Yasuko　EMoTo＊，　Masaru　SAITo＊，

　　　Mikio　ARAK1＊and　Manabu　MuRAMATsu＊

　　For　the　measllrement　of　metal　co夏teats三n　suspended　particle3　in　indQor　air，　we　used　I◎w　temper己しure

radio　frequency　oxidation　apparatロs　and　atomic　absorptめn　spectrophotolneter，　and　we　could　be　estabhshed　high

sensitive　and　reproduclble　analytical　method．

　　The　suspended　partlcles　caught　on　the　surface　of　glas3　nber丘lter　were　ashed　by　Iow　temperature　radio

frequency　Qxidation　apparatus，　after　being　extracted　with　hydrQchlor三。　acid，　made　this　atom玉。　absQrpt玉on

spectrophotometer　test　solution．

　　Calcium，　magnecium，　zlnc，　iron　and　mangenese　were　determined　by　direct：nethod，　while　Iead，　cadmium，

cobalt，　nickel　and　copper　after　extraction　with　DDTC－MIBK　system。　Absoption　was　proportional　to　metal

cQncentτat1Qn　for　each　metal　within　the　fQllowlng　Iange，　calcium：0．5～5．0μg／mZ，　magnes1um：0．05～0．3

μg／mZ，　zinc：0．1－0．5μg／m1，　iron：0．5～5．0μg／m1，　manganese：0．5～2．0μg／mJ，　cad面um：0，05～0．3

μg／mJ，　cobalt：0。01～1．0μg／m1，　nickel＝0．05～1．0μg／mJ，　copper：0．1～1．0μg／mJ，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

ま　え　が　き

　室内空気中における浮遊粉じん中の金属は自動車排

気ガスや工業地帯からのばい煙の影響をうける大気中

とは異なり，近代的な建築様式をとりいれた室内での

新建材などからのじんあいに由来し居住者に少なから

ず影響を与えると考えられるので，これらの問題を解

明するために10種にわたる金属の定量法を確立した．

　大気中における浮遊粉じん中の金屈については，螢

光X線法1），発光分析法2），ポーラログラフ法3），原子

吸光法4）など数多くの報告がある．室内空気について

は，一般に一酸化炭素，二酸化炭素，温度，湿度およ

び浮遊粉じんの重量のみの報告5）で，低温灰化装置を

併用して室内空気中における浮遊粉じん中の多成分の

金属について検討した例は少ない，

　著者らは，有害性のある鉛，カドミウム，銅，およ

び今後有害性金属として考えられるニッケル，コバル

ト，または空気中に多蟄に存在する鉄，亜鉛，それに

カルシウムとマグネシウムを選定し，これらの金属を

低温灰化装置と原子吸光装置を州いて系統的な定量法

を検討し，満足すべき結果がえられたのでここに報告

する・

＊東京都衛生局理境衛生課

基　礎　実　験

　1．実験装置

　捕集装置：ローボリウム・エア・サンプラー多段

式セパレーター付，柴田化学製・

　低温灰化装置＝International　CQrporation製，　modeI

I・P・C・1003，高周波出力300W，周波数13。50　MHz，

真空度0．1四5mmHg．
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　原子吸光装置：日立製，model　207，バーナーpre・

mix　type，炎，アセチレンー空気．

　2．試　　　薬

　塩酸，6％塩化ランタン，酒石酸，アンモニア水，

methyl　isobutyl　ketone（MIBK），　sodium　diethyl

dithio　carbamate（DDTC），　ammonium　nitrQsophe．

nylhydroxylamlne（クペロン），和光純薬試薬特級．

　3．標　準液

　カルシウム，マグネシウム，亜鉛，鉄，マンガン，

鉛，カドミウム，コバルト，ニッケル，銅はいずれも

和光純薬製原子吸光用1000ppm溶液で，これを標準

原液とした．

　この標準原液からTable　1に示す溶液を調製し，こ

れを標準混合溶液とした．

Table　1．　Working　solution　containing　14

　kinds　of　metals

　　　　Concentration
Meね1　　　　　μ9／mJ

Na

K
P
Ca

Fe

Mg
Cu

3000

4000

3000

200

200

150

　10

　　　　COncentrationMeta1
　　　　　μ9／m♂

Al

Sn

Ni

Cd

Pb

Co

Mn

10

10

10

10

10

10

10

　4．画集用フィルター

　捕集に用いたフィルターは5．5cmψのMi11ipore

AP　200である．

　5．浮遊粉じんの捕集

　あらかじめ重量：既知のフィルターをローボリウム・

エア・サンプラーに装着し，　20Z／minで連続8時間

吸引する．その採気量は約10，000♂である・吸引後

庭気量と浮遊粉じん重量を測定する．

　6．灰化操作
　吸引の終ったフィルターは，戯画面を上にして低温

灰化装置のチャンバー内のパイレックス製柵にそう入

し，酸素流量701nZ／min，高周波出力150　Wで約3

時間操作3）をそ予なう．

　7．試料原液の調製

　灰化の終ったフィルターを細片としたのち，塩酸

5m～を加え湯浴上で静かに蒸発乾四し，酸濃度の影

響を考慮して3）0．1N塩酸で10　mZとし，これを原

子吸光用試料原液とする．同じ方法で未使用のフィル

ターについて同一操1乍の灰化を行ない，塩酸で抽出し

空試験用試料原液を調製する・

　8．分析条件の検討

　原子吸光用試料原液は各金属の検量線に適合する濃

度に希釈し，それぞれ最適条件を求め，直接法もしく

はMIBKによる拙出による定量法を検討した・

　8・1直接法を採用した金属＝定量感度の高い金属

や含有量の多い金属について，共存イオンの影響など

を検討して行なった・

　8・1・1カルシウム＝カルシウムは陰イオンによる

影響が考えられ，その代表的なものとしてリン酸塩に

よる干渉があるので塩化ランタン6）と塩化ストロンチ

ウムを添加して，定量法と共存イオンの影響について

検討を行なった．カルシウム標準原液を，ランタンを

含む0．1N塩酸塩酸で希釈し，ランタンの終濃度は

1％で，1．0～5．0μ9／m♂の範囲のカルシウム標準溶

液とし，また同じ方法によリ0．1N塩酸一〇・8％塩化

ストロンチウム溶液で希釈し同一濃度のカルシウム標

準溶液について検討を行ない，　4226．7Aでレコーダ

ーの読みと濃度の関係からFig．1に示すような良好

な同一の検量線をえた．
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0　　　　1　　　2　　　3　　　4
　　　　　Concentration　of　calcium

Fig．1．　Calibration　curve　for　calcium

5μ9！m’

Apparatus：Hitachi　Model　207　with　premix

type　burner

Flame：air－acetylene

　　　　　　　　　むWavelength：4226．7A
Calcium　standロrd　solution（1，000μg／mZ）

was　dlluted　with　O，1Nhydrochloric　acid

　つぎに共存イオンの影響を検討するためにそれぞれ

の標準溶液に標準混合溶液を添加したところ，塩化ス

トロンチウムを含む標準溶液の感度は著しく低下した

が，塩化ランタン溶液についてはなんら影響を認めな

かった．

　861・2　マグネシウム：マグネシウムはカルシウム

と同様に標準原液を0．1N塩酸一〇．1％塩化ランタン

と，0．1N塊酸一〇．08％壇化ストロンチウムでそれぞ

れ0．05～0．3μ9／m1に希釈して，2種の標準溶液を
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0　　　　　　　　　　0．1　　　　　　　　　0．2　　　　　　　　　0◆3

　　　　Concentration　of　magnecium　　　　　　μ9／m♂

Fig．2．　Ca】ibration　curve　for　magneslum

　Apparantus　and　flame：the　same　as　Fig．1

　　　　　　　　　　　　　Wavelength：2852．1A
　Magnes三um　standard　solutiQn（1，000日目／

　m1）was　diluted　O．1Nhydrochloric　ac三d

　60
．穿

刃

害40

碧

あ

　20

60

．智

冨40
」

至

り

σ〕2Q

9

5．0μ9！m～

0

　　　0．1　　0．2　　0．3　　0．4　　0．5μg！m～

　　　　　　　Concentration　of　zinc

Fig．4．　Calibration　curve　for　zinc

Apparatus　and　flame：the　same　as　Fig，1

　　　　　　　　　　ゆWavelength：2138．6A
Zinc　standa「d　solution（1，000μg／m1）was

diluted　wlth　O．1Nhydrochloric　acld

80

㏄60
署

§

壱40
捕り

20

0 1．0　　　2．0　　　3．0　　　4．O

　　　Concentration　of　iron

Fig，3．　Calibrat1on　curve　for　iron

　Apparatus　and　name；the　same　as　Fig．1

　　　　　　　　　　　　　Wavelength：2483．3A
　Iron　standard　solution（1，000μg／mJ）was

　diluted　with　O．1Nhydr・ch1・ric　acid

　　　　　　　り調製し，2852．1Aの共鳴線で求められた検量線は，

良好でしかも同一であった．それをFig．2に示す．

　ついで共存イオンの影響を検討するため，標準混合

溶液の添加で塩化ランタンを含む標準溶液にはなんら

変化は認められなかったが，塩化ストロンチウムには

若干の影響を認めた．

　8・1・3鉄：鉄の標準原液を0．1N塩酸で希釈し

　　　　　　　　　　　　　　　　り0．5～5．0”9／mJの範囲で，2483．3Aで検量線を求

め，それをF19．3に示す．

　さらに定量感度をあげるために，DDTC－MIBK抽

出を行なったが直線性がえられなかった．また別の標

準溶液でクペロソーMIBK抽出について検討を行なっ

たがほぼ同嫌な結果であった．鉄はマンガンとリン酸

による干渉が考えられるので標準混合溶液でその影響

0
　　　1．0　　　　　　　　2．0μg／m♂

C・ncentrati・n　of　manganese

Fig．5．　Calibration　curve　for　manganese

　Apparatus　and　name＝the　same　as　Fig．1

　　　　　　　　　　　む　、VaveIength：2794，8A

　N1anganese　standard　solution　（1，000μ9／

　m1）was　diiuted　with　O．1N　hydroch1Qric

　ac三d

を検討したが，影響は認められなかった，

　8・1・4亜鉛：亜鉛は一般にはMIBK系による抽出

が行なわれているが，著者らは，この方法について種

々検討を行なったが，定派には不適当であった．標準

原液を0．1N塩酸で希釈し0．1～0．5μ9／mJの範囲

　　　　　むで，2138．6Aで良好な検量線がえられ，それをFig．

4に示す・

　また，標準混合溶液による共存イオンの影響は全く

見られなかった．

　8・1・5　マンガン：マンガンは直接法が適している

といわれる金属の一つで，共存イオンとして影響のあ

るものは，鉄，カリウム，カルシウム，ナトリウム，

マグネシウム，リンなどである・標準原液を0．1N塩
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0　　　　　1．0　　　　2．0　　　 3．0　　　 4．0　　　　5．0μg／mZ

　　　　　　Concentration　o正1ead

Fig．6．　Calibration　curve　for　lead

　Apparatus　and　Rame＝the　same　as　Fig。1

　　　　　　　　　　　　　Wavelengthl　2833．OA

　Lead　standard　solution（1，000μg／mZ）was

　diluted　with　O．1N　hydrochloric　acid　to

　obtain　1．25～6．0μg／mZ　solution，　to　4　nl’

　of　the　solution，　were　added　2．5m’of　I　M

　tartaric　acid，4．25　mZ　of　ammonia　water

　to　adjust　the　pH　within　8．0～8．5．　Tllen

　5mZ　of　1％DDTC　and　5　mZ　of　MIBK
　were　added　to　the　so】ution，　and　after

　shaking　for　3　minutes，　the　mixture　was

　centrifuged，　and　　the　lead　　contents　in

　MIBK　Iayer　were　measured

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り酸で希釈して，0．5～2．0μ9／mJの範囲で，2794・8A

で良好な検量線がえられ，それをFig・5に示す・

　また，標準混合溶液を加えて共存イオンの影響を検

討したが，その影響は見られなかった，

　8・2DDTC－MIBK抽出を行なった金属：MIBK

系による抽出は定量感度をあげる一つの方法で，この

抽出法に適応したものに応用した．

　8・2・1鉛：鉛標準原液に0．1N塩酸を加えて1・25

～6．0μ9／m♂に希釈し，その標準溶液4m1をとり，

1M酒石酸2．5mZ，2．8％アンモニア水4．25mZを

加えてpHを8．0～8．5に調整し，ついで1％DDTC

5mZ，　MIBK　5　mZを添加し，3分間振とう後3000　r・

pm．で3分間遠心分離し，　MIBK層中の1・0～5・0

　　　　　　　　　　りμg／mZの鉛を2833，0Aで測定し満足すべき検量線が

えられ，それをFig，6に示す。

　また，別の標準溶液に0．28％アンモニア：水0・78

mZを加え，　pH　3．6に調整したのち，酢酸一酢酸ナト

リウム溶液（pH　3．6）を5mJ加え，5％クペロン

5mJ，　MIBK　5　mJ添加して，3分間振とう，3000　L

P．m．で3分間遠心分離し，　DDTC－MIBKを同一条

件で定量したが，定量感度はDDTC－MIBKに比べ

て低感度であった．つぎに標準混合溶液について前述

50

40

，智

鷺30
目

書

あ20

ユ0

0　　　0．1　　　02　　　0．3μ9！mZ
　　　　　　Concen亡「a亡ion　of　cadmium

Fig．7．　Calibration　curve　for　cadmium

　Apparatus　and　Hame：the　same　as　Fig．　L

　　　　　　　　　　　　Wavelength：2288　A
　Preparation　of　test　solution　was　carried

　Qut　ln　the　same　way　as　Fig．6，　us三ng

　DDTC－MIBK　extraction　system

20

讐

零

主

窮10

0
O．1　　　　　　Q．2

Concontration　of　cobalt

Fig．8．　Calibration　curve　for　cobalt

0。3μ9／mZ

Apparatus　and　name：the　same　as　Fig．1

　　　　　　　　　　　、Vavelength：2407．3A

Preparatign　of　test　solution　was　carried

out　in　the　same　way　as　Fig．6，　using

DDTC－MIBK　extraction　system

と同一の方法でDDTC－MIBK抽出を行ない，共存

イオンの影響を検討したがその影響は認められなかっ

た．

　8・2・2　カドミウム：カドミウムは8・2・1と同一の

方法でDDTC－MIBK抽出を行なV・，0．05～0．3μ9／

　　　　　　　りm1で2288．OAで良好な検量線がえられ，それを

Fig．7に示す．

　また，8・2・1と同一の方法でクペロソーMIBK抽出

を行なったが定量感度は低かった．共存イオンについ

ては，標準混合溶1夜についてDDTC－MIBK抽出で

なんら影響は認められなかった．

　8・2・3　コバルト：コバルトも8・2・1と同一方法に
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Table　2．　Wavelength　and　sensitivity

　Qf　this　determinatbn

Element 　　　　　　ゆWavelength　A
Limit
　μ9／mZ／div

o
　　　O，2　　　　0．4　　　　0．6　　　　0．8　　　　1．0　μg！m‘

　　　　　　Coロcentration　o〔nickel

Fig．9．　Calibration　curve　for　nickel

　Apparatus　and　Hame：the　same　as　Flg．1

　　　　　　　　　　　りWavelengthl　2320．OA
　Pleparation　of　test　solution　was　calried

　out　in　the　same　way　as　Fig．6，　using

　DDTC－MIBK　extractlon　system

Ca

Mg
Fe

Zn

Mn
Pb

Cd

Co
Ni

Cu

4226．7

2852．1

2483．3

2138，6

2794．8

2833．0

2288。0

2407。3

2320．0

3247．5

0，07

0，004

0．07

0．01

0．025

0．08

0．005

0．02

0．025

0．019

80

Table　3．　Recovery　of　cadm五um，1ead，　copper，

　nickel，　zinc，　iron，　calcium，　magnesillm，

　manganese　and　cQbalt　in　mixed　sample

Mixed
Sample

Amount
addedμg

Found　　Recovery
μ9　　　　％

セ£60

者
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£40
暮

の

20

0 ⑪．2　　　0．4　　　 0．6　　　　0．B　　　　1．0μg！m2

　　CorLcentration　of　copper

Fig，10．　Calibration　curve　for　copper

　Apparatus　and　name：the　same　as　Fig，1

　　　　　　　　　　　ロ　、Vavclength：3247．5A
　Preparation　of　test　sQlution　was　carried　out

　in　the　samc　way　as　Fig．6，　using　DDTC－

　MIBK　extraction　system

Cd

Pb

Cu
N三

Zn

Fe

Ca

Mg
Mn
Co

20．0

60．0

20，0

20。0

10．0

200．0

200。0

150．0

10．0

20．0

20。1

62．2

18．4

18．9

10．57

208．0

212。0

160。0

10．87

19．1

100．5

103．7

97．0

94．5

105．7

104．0

106．0

106．7

108．7

95，5

よるDDTC－MIBK抽出を行ない，　O。01－0．5∫‘9／mご

　　　　　　　　サの範囲で，2407．3Aを用いて良好な検量線がえられ，

それをFig．8に示す．

　別に直接法と8・2・1と同一の方法でクペロソーMIBK

抽出法を行なったが，いずれもそれらの定量感度は低

かった．共存イオンについても標準混合溶液を用いて

検討を行なった：が，なんら影響は見られなかった．

　8・2・4　ニッケル：ニッケルも8・2・1と同一の方法

によるDDTC－MIBK抽出を行ない，0．05～1．0μ9／

　　　　　　　　　　りmZの範囲で，2320．OAで良好な検量線がえられ，そ

れをFig．9に示す・

　別に8・2・1と同一の方法でクペロソーMIBK抽出法

と直接法とで感度の検討を行なったが，いずれも低い

定量感度であった．また，共存イオンの影響について

標準混合溶液を用いて検討したところ，その影響はみ

られなかった．

　8・2・5　銅：銅についても8・2・1と同一の方法によ

るDDTC－MIBK抽出法を行ない，0．05卍1．0μ9／m‘

　　　　　　　　　ロの範四で，3247．54Aで良好な検量線がえられ，それ

をFig．10に示す．

　別に8・2・1と同一の方法でクペロソーMIBK抽出と

直接法についてそれぞれ定量感度の検討を行なった

が，いずれも低い結果であった．共存イオンの影響に

ついて標準混合溶液で検討したが，その影響は見られ

なかった．

　9．検出感度

　以上の実験の結果，各金属が記録紙の1目盛を示す

最少検出感度とそれに用いた共鳴線はTable　2に示す

通りである．
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　10．回収実験

　フィルターに標準混合溶液を添加し，6．の灰化操作

をしたのち7．および8．にしたがって回収実験用の試

料溶液を調製した．また空試験用に未使用フィルター

で同一操作による回収実験を行ない，Table　3に示す

ような良好な結果がえられた．

試験法および試験結果

　1．定　量　法

　以上の基礎実験に基づいてつぎのような試験法を確

立した．浮遊粉じんの吸着したフィルターは回気量と

粉じん重量を計算したのち，低温灰化装置のチャンバ

ー内に静かにそう目し，急激な圧力の変化をさせない

ようにして酸素流量70m1／min，高周波出力150　W

で約3時間灰化する．灰化の終ったフィルターを細片

し，30mZのビーカーに入れて塩酸5mJを加え，よ

く浸漬させながら湯浴上で蒸発乾固し，ついで0・1N

塩酸で10mZとし，これを原子吸光用試料原液とす

る．また別に未使用のフィルターについても同様な操

作を行ない，空試験用溶液とする．つぎに30mZの抽

出用変形バグコックびんに試料原液4mZをとり1M

酒石酸2．5m1，2．8％アンモニア水約4．2mJを加

え，BTBを指示薬として溶液のpHを8．0～8・5の範

囲に入るように調製し，ついで1％DDTC　2．5mZ，

あらかじめ水を飽和させてあるMIBK　5　mZを加え水

で約20m～とする．3分間振とう後，3QOO　r．　p．　m．で

3分間遠心分離を行ないMIBK抽出液を分離し，こ

のMIBK層を鉛，カドミウム，コバルト，ニッケル，

銅の試験溶液とする，空試験溶液についても同じ操作

を行なう。

　炎はアセチレンー空気を用い，直接法ではアセチレ

ン3Z／min，0。5kg／cm2，空気13～／min，1・8k9／cm2，

DDTC－MIBK抽出ではアセチレン2．3Z／min，0・5

kg／cm2，空気13　Z／mln，1．8kg／cm2である・各金属

ランプの電流値は原則として10mAとした・

　カルシウムの定量：試料原液1．OmJに0．1N塩酸

4m1を加え，5倍液を調製する．この液1mJをと

り，ランタンとして2％を含む0．1N塩酸1mZを

　　　　　　　　　　　　加え10倍液とし，4226．7Aであらかじめ調製してあ

る1％ランタン含有の1。0～5．0μg／mZのカルシウ

ム標準溶液で検量線を求めたのち，10倍液で測定を行

ない，空試験の吸光度の差からカルシウム濃度を算出

する．なお必要に応じて希釈する・

　マグネシウムの定量：カルシウムの10倍溶液から

1mZをとり，0。1N塩酸9mZを加えて100倍溶液
　　　　　　　　　　りを調製する．　2852．1Aであらかじめ調製してある

0．1％塩化ランタンを含む0．05～0．3μ9／mJのマグ

ネシウム標準液で検量線を求めたのち，100倍液で測

定を行ない，空試験の吸光度の差からマグネシウム濃

度を算出する，なお，必要に応じ希釈する・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　む　マンガンの定量：試料原液を用い2794．8Aであら

かじめ調製してある0．1～1．0μ9／mZのマンガン標準

溶液で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の差から

マンガンの濃度を算出する．必要に応じて希釈する・

　亜鉛の定量：試料原液の5倍液1mJをとり，0・1N

塩酸19m1を加えて100倍溶液を調製する．2138・6

Aであらかじめ調製してある0．05～0．6μ9／mJの亜

鉛標準溶液で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の

差から亜鉛の濃度を算出する．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り　鉄の定量：試料原液の5倍液を用い，2483．3Aで

あらかじめ調製してある0．5～5．0μg／mZの鉄標準溶

液で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の差から鉄

の濃度を算出する・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ　鉛の定最＝MIBKに抽出液を用い，2833・OAであ

らかじめ調製してある0．5－5．0μ9／mZの鉛標準溶液

で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の差から鉛の

濃度を算出する．

　カドミウムの定量：MIBK抽出液を用い，2288．　O　A

であらかじめ調製してある0．05～1．0μ9／mZのカド

ミウム標準溶液で検量線を求めたのち，空試験の吸光

度の差からカドミウムの濃度を算出する・

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　リ　コバルトの定量＝MIBK抽出液を用い，2407・3A

であらかじめ調製された0．05～1．0μ9／mZのコバル

ト標準溶液で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の

Table　4．　Concentration　of　metals　in｛ndoor　air

Ca Mg Fe Mn Zn Pb Cd Co Ni　　Cuμ9／m3

A＊　　　11．07　　1．308　　2．56

B＊＊　　　　1．71　　1．351　　　1，12

C＊＊＊　　　13．39　　　2．818　　　　1．31

0．05

0．03

0．10

35．829

2．104

56．461

0．02　　　　0．008

0．01　　　　　0．021

0。01　　　0．013

0．003

0．008

0．010

0．01

0．01

0．03

0．11

0．02

0．05

＊　　omce
＊＊ @　omce（air－conditioned）

＊＊＊ @department　store（air－conditioned）
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差からコバルト濃度を算出する・

　ニッケルの定量：MIBK抽出液を用V・，2320．OA

であらかじめ調製された0．05～1．0μ9／mJのニッケ

ル標準溶液で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の

差からニッケル濃度を算出する．

　銅の定量：MIBK抽出液を用い，3247．5Aであら

かじめ調製してある0．05～1．0μ9／mJの銅標準溶液

で検量線を求めたのち，空試験の吸光度の差から銅の

濃度を算出する・

　2．室内空気中の金属分析応用例

　1．に述べた定量法で，：東京都内の建築物内の浮遊粉

じんを捕集して金属の分析を行ない，その結果のうち

3例についてTable　4に示す．

考 察

　カルシウムに干渉を及ぼすと考えられる陰イオン，

リン酸塩の他に硫酸塩，ケイ酸塩，アルミニウム化合

物の干渉が考えられ，これらの影響を除くために2％

ランタンと　0．8％塩化ストロンチウムを添加した．

それぞれの検量線の差はほとんどなかったが，塩化ス

トロンチウム添加による標準混合溶液での感度は約

50％低下した．

　マグネシウムは他の金属にくらべて感度良く測定さ

れる金属の一つで，干渉も比較的少なく，アルミニウ

ムアβ）のみといわれている・マグネシウムの定量には，

カルシウム溶液の残液について行なった方が分析操作

上簡便であるため，2種の標準溶液について検量線を

求め，併せて共存イオンの影響について検討を行なっ

た．塩fヒランクンの存在はマグネシウムの定量になん

ら影響がなかった，

　一般にDDTC－MIBK抽出またはクペロソーMIBK

抽出によって，金属の定量感度は直接法にくらべてよ

くなり，鉄では，0．5μ9／mごで約10倍の感度である

が，直線性は得られなかった．これは抽出操作をpH

8．0～8．5で行なったが，この抽出条件をもっと検討

すれば，さらに良好な検量線がえられるものと思われ

る．

　亜鉛は干渉物質の少ない金属の一つである9）．また

DDTC－MIBK抽出による定量法の検討では，ベース

ラインが不安定で定量には不適当であった・この原因

の一つとして，著者らの用いた原子吸光装置がシング

ルビームに起因するものと考えられ，今後この面につ

いて検討を行なう予定である・

　マンガンにつV・てもDDTC－MIBKによる抽出を

行なったが，lill促すべき結果はえられなかった．原因

としては抽出条件によるものと考え，今後検討の必要

がある．

　MIBKを用いる抽出法では，一般にその金属の定量

感度を増大するが，しかし抽出条件，特にpHやキレ

ート剤によって完全に抽出が行なわれないこともあ

り，また，試薬によるCQntaminationにも充分注意し

なければならない．

　原子吸光法による鉛の定量は，非常に有効な方法の

＿っで，DDTC－MIBK抽出法は直接法の約5倍の定

量感度であった．また，クペロソーMIBK抽出と比較

して約20％感度が良好だった．アセチレンー空気を

用いた富合の鉛に対する共存イオンの干渉は少ないと

いわれている1。）．

　カドミウムは比較的定量感度がよく，安定して定量

できる金属の一つである・抽出については鉛と同様

DDTC－MIBK抽出はクペロソーMIBK抽出に較べて

約40％感度が良く，また直接法に較べても30％も良

好であった．

　コバルトは定量の容易な金属の一つであるが，

　　　り24G8．3Aの共鳴線のほかにV・くつかの共鳴線があ｝），

電流値によって定量感度にかなりの差異が認められた

が，この研究ではランプの安定性と長期使用とを論え

一応10mAとしているので，その電流位で最も高い
　　　　　　　　　感度のある2407．3Aを条件とした．抽出については，

DDTC－MIBKはクペロソーMIBKに較べて約25％，

直接法とでは約40％も感度が良好であった．

　　　　　　　　　　リ　ニッケルは2476．8Aが最強の共鳴線であるが，吸

　　　　　　　　　　り収線としては2320．OAである．　DDTC－MIBK抽出

はクペロソーMIBK抽出よリ約20％感度が良好で，

また直接法とでは，約2倍であった・また鉄による干

渉は3スロットルバーナーを用いたとき現れるが，本

研究では，その干渉は認められなかった．

　銅は非常に容易に測定でき，かつ安定域の広い金属

である．抽出条件も，広い範囲のpHで操作が行なえ

る．DDTC－MIBK抽出はクペロソーMIBK抽出に較

べて約20％，直接法と較べて約2倍の定量感度であ

った・干渉物質としては，ナトリウム，カリウムが報

告されているが，標準混合溶液では全く影響は見られ

なかった．

結 論

　室内空気中の浮遊粉じんを捕集し，粉じん中に含ま

れている10種の金属について低温灰化装置と原子吸

光装置を用いて種々の分析条件を検討して系統的な定

量法を確立した、

　浮遊粉じんを吸讃したフィルターを灰化したのち，
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その試料を塩酸を加えて蒸発乾固し，0．1N塩酸によ

る直接法で，カルシウムは0・5～5・0μg／m1，マグネ

シウムは0．05～0．3μ9／m～，鉄は0．5削5．0μ9／m’，

亜鉛は0．ユ～0．5μ9／mJ，マンガンは0．5～2．0μ9／mZ

の濃度範囲で定量を行ない，またDDTC－MIBK抽出

法で鉛は0．5－5．Oμ9／mZ，カドミウムは0．05～0。3

μ9／mZ，　コバルトは0．01～0．3μ9／mJ，　ニッケルは

0．05～1．0μ9／mJ，銅は0．1～1．0μ9／m♂の濃度範囲

で定量を行ない，定量感度が高くかつ安定した分析法

を得た．

　　　　　　　　　　　文　　　　　献

　1）　G．L。　Hoffman　et　aL：Eηηfroπ．5d．7セ‘1～πo乙，

　　　3，　1207（1969）

　2）橋本芳一ら：産業公害，4，609（1968）

3）辻　楠雄：衛生試報，89，21（1971）

4）　T．V。　Ramakrishna　et　aL；∠4ηα乙C舵η1．14ご，α，

　　37，20（1967）

5）東京都衛生局：建築物内における浮遊．粉じんの

　　測定報告（1972）

6）J．B．　Williams：11だα」．　Cゐεηz．，33，556（1961）

7）　∫．E．　AHan：5ρ8αro　C乃3 π．　五αα，10，800

　　（1959）

8）　C．B．　Belcher　et　aL：　五7zαZ．　C配アπ．ノ1‘∫o，26，

　　322（1962）

9）　J．A．　PIatte　et　aL：五’oηzfσ∠4∂∫oψ’”oπハをω・

　　5’8」1，4，289（1965）

10）W．Slavin　et　aL：！1〃．の8‘∫ro5ゆy．，19，

　　65（1965）

室内空気中の浮遊粉じんに関する研究（第2報）

　　　　金属による室内空気の汚染について

　　辻　楠雄・鈴木康雄・戸部満寿夫・外村正治

　　謡本温子＊・斎藤　勝＊・荒木三樹夫＊・村松　学＊

　　　　　Studies　on　the　Suspended　Particles　in　Indoor　Air．　II

　　　　　　　　　On　the　Po11ution　of　Indoor　A量r　by　MetaI

　　　　　　　　　　　Components　in　Suspended　Particles

　　　Kusuo　TsびJI，　Yasuo　SuzuK1，　MasuQ　ToBE，　Masaha川ToNoMuRA，

Yasuko　EMoTo＊，　Masaru　SAITo＊，　Mikio　ARAKI＊and　Manabu　MuRAMATsu＊

　　　Experiments　were　carried　out　metal　content　of　suspeneded　particles　in　indoor　and　outdoor　air．　Two

o伍ces　and　one　department　store　were　cllosen　as　the　subject　for　the　s加dy，　the　results　of重he　expe∫iment　are

as　follows；

1）　The　amounちof　the　suspended　particles　of　indoor　air　was　found　to　be　apProximately　one　half　on　the

　outdoor　air．

2）　The　ratio　of　the　suspended　particles　and　metal　contents　was　found　to　be　apProximately　10：1．

3）Most　of　the　metals　in　suspended　particles　was　zinc　in　the　daytime，　lron　at　nlght．

4）　At　the　department　stoτe，　the　amount　of　suspended　particles　was　sma11，　but　ratio　of　metal　content　reached

　28　percent．

5）　Amounts　of】ead，　cadmium，　cobalt，　nickel　and　copper　were　relatively　low，　each　metal　being　O．01～2．O

　percent　of　total　metal　content．

6）　The　metal　content　of　outdoor　air　affected　Iittle　on　the　composition　of　indoor　air，　differences　in　quandty

between　both　belng　recognized．

（Received　May　31，1972）

　　　　　　　　　　　ま　え　が　き

　室内空気中における浮遊粉じん中の金属は大気中の

それとは異り，自動車排気ガスや工業地帯からのばい

煙による影響のほかに，居住者の生活環境や設備によ

ってもかなりの差異が考えられる．

＊東京都衛生局環境衛生課
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　建築物中の浮遊粉じん量は，昭和45年10月建築物

における衛生的環境の確保に隈1する法律（ビル管理法）

によって，多数人が利用し，使用する建築物の維持管

理について初めて法的規制が加えられた．その管理基

準は施行令第2条によリ0．150mg／m3となっている

が，浮遊粉じん中の成分については，なんらの規定も

ない．

　ビル管理法による室内空気中の浮遊粉じん量につい

ての報告は比較的少なく，まとまった報告としては東

京都衛生局による報告1）のみである．著者らは，ビル

管理法の適用を受ける建築物について，室内空気中の

浮遊粉じん量とその中に含まれているカルシウム，マ

グネシウム，亜鉛，鉄，マンガン，鉛，カドミウム，

コバルト，ニッケル，銅の10種の金属について，低

温．灰化装置と原子吸光装置を用いて定量を行ない，空

気調和設備（空調設備）の有無，用途別による変動や

外気の浮遊粉じんによる影響ならびに使用時間（昼間）

と夜間の関係などについて種々検討を行ない，金属に

よる室内空気の汚染の実態の解明を目的として行なっ

たのでここに報告する・

実験方　法

　1．実験装置
　捕集装置：ノ・イボリウム・エア・サンプラー，Staplex

製．

　ローボリウム・エア・サンプラー，多段式セパレー

ター付，柴田化学製

　低温灰化装置，原子吸光装置；前報2）通り．

　2．試　　　薬

　前略2）通り．

　3．標　準　液

　前傾2）通り．

　4．捕集用フィルター

　外気の浮遊粉じんの捕集にはグラスファイバー製の

東洋濾紙GB－100　Rを用いた．室内空気中の浮遊粉じ

んの捕集は虚報2）通りである．

　5．測定地点および測定日時

　測定地点としては，外気中の浮遊粉じん：量が多いと

考えられ，しかも比較的ビルの多い地区として東京都

千代区丸の内付近を選定した．建築物による用途別と

しては，事務所と百貨店とし，事務所については自然

換気によるものと空調設備のある建築物とした．また

これらの建築物は近接した地域にある．測定地点の高

さは，室内の場合は2階，．3階，4階とし，外気につ

いてはこれらの階に相当する地上高15mの地点とし

た．測定日1貯は1972年3刀2811から4月3日までの

5日間である．

　6．浮遊粉じんの捕集

　外気中の浮遊粉じんの捕集はハイボリウム・エア・

サンプラーにグラスフィルターを装着し，約1．5m3／

min．の割で捕害した．湿気量は昼間は9．00～17．00

までの連続8時間で約650m3，夜間は17．00～9．00

までの連続16時間で約1，200m3である．室内空気

中の浮遊粉じんの朝集には，ローボリウム・エア・サ

ンプラーを用い，昼間は連続8時間で約9m3，夜間

は連続16時間で約18m3である・

　7．浮遊粉じん中の金属の分析

　浮遊粉じん中の金属の分析は，浮遊粉じんを捕集し

たフィルターを低温灰化装置を用いて灰化したのち，

塩酸に溶解し，蒸発乾固したのち0．1N塩酸溶液と

し，カルシウム，マグネシウム，亜鉛，鉄，マンガン

は適時希釈して直接法で，鉛，カドミウム，コバル

ト，ニッケル，銅はDDTC（sodium　diethyl　dithio。

carbamate）一MIBK（meth）・l　isobuthyl　ketone）で抽

出し，Table　1に示す条件で原子吸光法によ・り浮遊粉

じん中の金属を定量する窟）．

Table　1．　Condition　of

　H｛tachi　mode1　207

　apectr・phot・meter

measurements　with

atomlc　absOτpt｛on

Element Wavelength　A

Ca

Mg
Fe

Zn

Mn
Pb＊

Cd＊

Co＊

Ni＊

Cu＊

4226。7

2852．1

2483．3

2138．6

2794．8

2833．0

2288．0

2407．3

2320．0

3247．5

Lanlp　c・rrent；10mA，　Slit　width；0．18　mm

＊　extractcd　with　DDTC－MIBK

実　験　結果

　1．浮遊粉じん量と金属成分との関係

　用途や設備など異った条件の室内空気と外気に含ま

れているユ0種の金属について，前報の定量法にした

がって分析操作を行ない，その結果の平均値をTable

2に示す．

　つぎに種々の条件のもとで捕集した浮遊粉じん量と

10種の金属の総量との関係はFig・1に示す通りであ

る．

　浮遊粉じん量を昼間と；夜間について比較すると，：事
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Table　2，　Concentration　of　metals　in　lndoor　and　outdoor’air（μ9／1n3）

Ca Mg Fe Mn Zn Co Cd Pb Cu Ni

A＊

A＊＊

B＊

B＊＊

C＊

D＊

D＊＊

2．21

1．03

0．04

0．0

2．68

9．16

3．98

0．262

0．778

2．139

0．176

3．382

1．894

1．270

1．61

0。60

1．11

0．55

0．68

12．56

8．00

0，10

0．03

0．06

0．01

0，05

0．27

0．21

13．426

7．063

0．973

0．312

23．510

0．863

0．834

0．010

0．002

0．006

0．003

0．007

0．007

0．007

0．015

0．012

0．012

0．004

0．012

0．011

0．011

0．03

0．OI

O．02

0。02

0．02

0．06

0．04

0，10

0．02

0．04

0．03

0．04

2．78

2．88

0．04

0．02

0．02

0．03

0．02

0．52

0．29

A；o伍ce　　B；o缶ce（alr－conditioned）

＊；in　the　daytlme　　＊＊；at　night

C；department　store（air－cQnditioned） D；Outdoor　air

μ9／ml1

0．3
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島
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務所では空調設備の有無にかかわらず，昼間の方が夜

間にくらべて約3倍量であり，外気については約1．5

倍である．10種の金属の総量についてこれを見ると，

事務所では3から8倍，外気では約1．4倍である．

　浮遊粉じん量に対ナる金属量との比は，白然換気の

事務所では昼夜とも10％，空調設備のある事務所で昼

は7％夜は2％，百貨店の昼では28％，外気は昼夜

とも10％であった．

　2．浮遊粉じん中の金属成分

　浮遊粉じん中にしめるそれぞれの企属成分の割合

は，室内空気では，亜鉛，鉄，マグネシウム，カルシ

ウムが大部分で，また外気では，鉄，カルシウム，マ

グネシウム，銅，亜鉛の順である．これらの関係を

Fig．2に示す・

　外気の金属成分についてはその比に大きな変動はな

いが，室内空気では昼と夜とで亜鉛，マグネシウム，

鉄などの変動が大きい・

　2，1鉄と亜鉛について　鉄と亜鉛は，いずれも金

届成分中に多く存在する金属で，10磁の企属中でしめ

る割合は40－80％である．外気中では鉄が最も多く

8～13！‘g／m3で，白然換気の室内空気では最も少なく

　　O　　A　　B・　C・　　D
Fig．4，　Concentration　of　lead　in　the　air

　A，B；omce
　　C；department　st。re

　　D；outdOQr　air

　　＊；ai卜。。nditloned

　μ9／m3

｛

5
二

0．01

0

囮
davtimc　．

口
nlght

＼

m3 囮d・ytim・

m＝コ・lght　　　　・
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A　　　　B亭　　　C導　　　　D

　Flg．5．　Concentrat三〇n　of　cadmium　in　the　air

　　A，B；o伍ce
　　　　C；depal瓢ent　stQre

　　　　D；outdoor　air

　　　　＊；　air－condit三Qned

1．6μ9／m3で，また空調設備のある建築物は0，6μ9／m3

である・夜間はいずれも減少している・亜鉛と鉄とは

反対の傾向を示し，外気や夜間の室内空気では0．3～

10∫｛g／m3と少なく，昼間の室内空気中に7－24μg／m3

も存在し，その比は72～78％に達している．

　この2種の金属について，外気と室内空気，空調設

備の有無，用途別ならびに昼と夜との変化による結果

をFig．3に示す．

　2．2　鉛とカドミウムについて　　鉛とカドミウムは

いずれも有害性金属で，鉄や亜鉛に比較して量的には

少ない．10唾の金属のうち，鉛のしめる害拾は室内空

気，外気とも0．04～2，0％である．カドミウムも同様

でそれの割合は0．04～0．3％である．（Fig．4，5参照）

　鉛は空調設備や用途別による量的な変動は少なく，

室内空気での鉛の量は外気の約1／2である．カドミウ

ムは室内空気，外気との差はほとんど見られないが，

事務所では夜問が低い傾向にある・

　2．3銅とマンガン　銅とマンガンは室内空気には

少なく，外気に多い傾向を示しており，その結果を
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Fig．8．　Concentration　of　nickel　in　the　air
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Fig．7．　Concentration　of　manganese　in　the　air

　A，B；o盟ce

　　C；　departlnent　sto■e

　　D；outdoor　aiτ

　　＊；air－conditiQned

Fig．6，7に示す．室内空気中の銅はいずれも少なく

0。1～2．4％であり，一方外気は10～15％をしめて

いる．マンガンも銅と同じ傾向で，室内空気中では

0．1－1．0％で外気は0．7～0．9％である・夜間はV・

ずれも減少の傾向にある．

　2，4　ニッケルとコバルトについて　　ニッケルも昼

夜とも室内空気中には少なく，外気に多く存在し，室

内空気では空調設備や昼夜間による変動も少なく，そ

の割合は0．1－2．0％で，外気は1．8～2．0％で夜間

が低くなっている・コバルトは室内空気，外気との差

は少ないが，空調設備のある事務所が一番低い値を示

している．10種の金：属中にしめる割合は。．01～o．1％

である．これらの結果をFig．8，9に示す．

　　　　　　　考　　　　　察

　室内空気の浮遊粉じん量は大気のそれにくらべて少

なく，特に空調設備のある建築物はその効果を認める

0．01

囮d・ytim・

［コ・ight

　　O
　　　　　A　　　B串　　C串　　　　D

Fig．9．　Concentraとion　of　cobalt三n　the　air

　A，B；o缶ce

　　C；department　store

　　D；outdoor　air

　　＊；air－conditioned

噂

ことができた．またこれらの浮遊粉じん中にしめる10

種の金属の比は約10％位であるが，百貨店ではその

比が高かった。

　鉄と亜鉛の空気中の濃度は，鉄は外気に多く亜鉛は

室内に多く存在するという特異な傾向が見られた・鉄

は室内ではいずれも少ないが，外気では昼間で13倍，

夜間では10倍にも達している．この鉄が多量に存在

する原因の一つとして，近くにある鉄道の影響による

ものと考えられる．

　亜鉛は外気では少なく，室内の昼間のみに多く存在

している・亜鉛の多い室内の昼間についてみると，人

の出入りの多い百貨店が一番多く，次いで自然換気の

事務所，空調設備のある事務所の順で，このことは単

に建築物の組成のみでなく，人間の生活に深い関係

があるものと考えられ，今後の検討を要するものであ

る．

　鉛はその発生源の一つに自動車排気ガスがあるが，
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外気の採取にあたって直接その影響を受けないような

地点を選定し，また地上高も15mとしているので，

大都市としては比較的薄い濃度3）であり，室内はさら

にその1／2になっている．

　カドミウムの濃度は，鉛の1／2位でかなり低い濃度

である．また外気との影響はみられなかった．

　銅，マンガン，ニッケルは，室内空気，外気とも同

じ傾向にあり，いずれも外気が高く銅では30倍，マ

ンガンで5倍，ニッケルで10倍の高濃度を示してい

る．また室内空気では空調設備のある事務所が約30％

低くなっている．

　コバルトも濃度の低い金属の一つで，室内空気，外

気との差はあまりみられず，カドミウムに似た傾向で

ある，

　カルシウムとマグネシウムは日による変動があまり

にも大きく，条件の差異による傾向は見い出せなかっ

た．

結 論

　ビル管理法にもとつく建築物の空調設備の有無，用

途別，昼問と夜間との関係ならびに外気の影響につい

て，室内空気中の浮遊粉じん量とその中に含まれるカ

ルシウム，マグネシウム，鉄，亜鉛，マンガン，鉛，

カドミウム，コバルト，ニッケル，銅の10種の金属

について検討を行ない，次の結論を得た．

　1．浮遊粉じん量は，外気にくらべて室内空気には

いずれも少なく，昼間空調設備のある建築物では約

1／2であり，白然換気の建築物でも窓が開放されてい

なV・場合は約2／3で，夜問はどちらも約1／4であっ

た．

　2．　浮遊粉じん中にしめる10種の金属：量の割合は

約10％である．

　3。　室内の浮遊粉じん中の主要金属は，昼間と夜間

とでは異り，昼間の約75％は亜鉛で夜間の約30％は

鉄である．

　4．用途別では，百貨店の浮遊粉じん量は少ない

が，金属成分のしめる割合は28％にも達し，その大

部分は亜鉛であった．

　5．鉛，カドミウム，コバルト，ニッケル，銅の含

量はいずれも少なく，それぞれの割合は10種の金属

の0．G1－2％の範囲である・

　6，　カドミウム，コバルトの濃度は，外気の濃度と

同じであるが，マンガン，鉛，ニッケル，銅は外気に

くらべて減少している．

　7．　自然換気のビルが窓を開放していない揚合は，

外気による直接の影響は少なかった．

　終りに臨み，本研究に御立画くだされた東京都衛生

局環境衛生課ビル衛生検査班の諸氏に感謝致します．
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大気中の浮遊粉じんに関する研究（第2報）

低温灰化装置と原子吸光法による浮遊粉じん中の

　　　　亜鉛，カドミウム，鉛，銅の定量

辻 楠　雄

　　　　Studies　on　the　Suspended　Particles　in　Air．　II

Determination　of　Zinc，　Cadmlum，　Lead　and　Copper三n　Alr

by　Low　Temperature　Radio　Frequency　Oxidation　Apparatus

　　　　　and　Atomic　Absorption　Spectrophotometer

Kusuo　TSUJI

　　For　the　direct　determination　of　zinc，　cadmium，　lead　and　copper　in　air，　we　used　low　temperature　radio

frequency　oxidation　apparatus　and　atomic　absorption　spectrophotometer，　obtaining　satisfac亡ory∫esu1亡s．

　　The丘ne　partlc！es　of　dust　on　the　surface　of丘1ter　of　glass五ber　or　polystyrene丘ber　were　ashed　by　Iow

temperature　radio　frequency　Qx｛dation　apparatus，　under　the　oxygen　now　rate　was　70　mZ／min，　output　power　of

high　frequency　150　watt，　ashing之lme　being　about　3　hours　and　temperature　in　the　chamber　maintained　at

100。C．

　　The　metals　in　the　sample　were　wxtracted　widユ10　mJ　of　hydroc1110ric　acid．　This　extracted　soiution　was

diluted　to　the　required　concentration　for　the　experiment　with　O。1Nnitric　acid，　and　this　solution　was　used　as

the　sample　solution　for　the　atomic　absorption　spectrophotometry．　Determination　of　4　kinds　of　metals　in　air

were　carried　out　by　use　of　atomic　absorption　spectrophotometer　wlth　a三r－acety！eneΩame　me山od．　This

simpli丘ed　procedure　was　accompanied　with　high　recovery　percentage．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

ま　え　が　き

　大気中には，いおう酸化物，窒素酸化物などの有害

性ガスのほかに数多くの微量重金属が存在している．

主要な重金属としては，鉄，亜鉛，鉛など約10種類

以上ある．これらの重金属のうち，人体影響に大きな

要因のある鉛とカドミウムを対象とし，さらに量的に

多く存在している亜鉛と銅の4種の重金属について，

浮遊粉じん中の濃度を精密かつ迅速に測定するめ，低

温灰化装置と原子吸光装置を組合せて定量法の検討を

行なった．

　従来から大気中に微量に存在する重金属の分析法に

ついては，原子吸光法2）をはじめとしてポーラログラ

フ法2），螢光X線法3）など数多く報告されている．し

かしこれらの重金属のうち，カドミウム，亜鉛，鉛の

ように低温で揮発しやすい金属に対しては，500。での

乾式灰化は長時間を要し，しかもわずかな温度上昇に

よってグラスフィルターが溶融して，含有している重

金属類を包括してしまうこともある．また硫硝酸によ

る湿式灰化では，処理された試料のpH値がかなり低

いために，それ以後の分析操作，特に原子吸光用溶液

として望ましくない液性となる．著者はすでにこの問

題を解決するために，低温灰化装置を用いポーラログ

ラフ法で一応の成果5）を得たが，分析条件をさらに検

討し，原子吸光装置を用いて，共存物質の影響も少な

く，特にカドミウム，鉛の検出感度を増大させ，より

良好な知見を得たのでここに報告する．

実験方　法

　1．装　　　置

　1．1捕集装置＝ハイボリウム・エア・サンプラー，

Staplex婁芝．

　1．2低温灰化装置：International　Plasma　CQ「Po「a．

tlon製，　Model　1003，高周波出力300　W，周波数

13．56MHz，真空度0．1～5mmHg

　1．3原子吸光装置：日立製，Model　207，炎　空気一

アセチレン，光源Westinghause　hollow　cathode　Zn＿

Pb－Cd－Cu

　2．試　　　薬

　2．1亜鉛標準溶液：金属亜鉛（99．995％）0・1009

をとり，6N硝酸100mZに溶解し，水で1000mZ

とする．これを亜鉛標準原液とし，これを100mZと
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り水で1000m1とする．この溶液1mJは亜鉛10μg

を含有する．

　2．2　カドミウム標準溶液1金属カドミウム（99．99

％）0，100gとり，硝酸（1＋1）を加えて加熱分解後，

硫酸（1十1）5：nZを加えて，硫酸白煙の出なくなるま

で蒸発乾固したのち，水で1000mZとする．これを

カドミウムの標準原液とし，これを100m1とり水で

1000m♂とする．この溶液1mJはカドミウム10μg
を含有する・

　2．3鉛標準溶液：金属鉛（99．99％）0，1009をと

り，少量の6N硝酸に溶解し，水で10QOmZとする．

これを鉛の標準原液とし，これを100認とり，水で

1000m‘とする．この溶液1miは鉛ユ0μgを含有
する．

　2．4銅標準溶液：金属銅（99．97％）0．1009をと

り，少量の硝酸で溶解，煮沸して窒素の酸化物を追い

出したのち，水で1000mJとする．これを標準原液

とし，これを100m‘とり水で1000mZとする．こ

の溶液1mZは銅10μgを含有する．

　2．5　塩酸，硝酸：精密分析用，和光純監製

　3．捕集用フィルター

　浮遊粉じんの捕集に用いたフィルターは4種類で，

グラスファイバー製として，Gelman　type　A，　What・

man　type　GF－A，束1羊type　GB－100　Rの3種，ポ

リスチレン製として，紀本type　PF－2で，いずれも

8×12in．の大きさである，なほグラスファイバー製

のフィルターには，鉄，亜鉛などの金属成分が含まれ

ているので，これらの閉門を取り除くために，酸処理

として2N塩酸r｝：に12～24時間浸漬したのち，脱

イオン水で中性になるまで洗浄し，乾燥後使用した・

　4．測定地域

　測定対象地域として，大工業都市の中心部には，神

奈川県川崎市，兵庫県尼崎市，山口県宇部市，福岡県

北九州市，また冶金工業地域として群馬県安中市，愛

知県：東海市，一般の都市として北海道札幌市，東京都

品川区，世田谷区，愛知県知多市，大阪市東成区，大

阪府池田市の10地域18地点とした．

　5．浮遊粉じんの捕集

　大気中の微量重金属を捕回するために，ハイボリウ

ム・エア・サンプラーにフィルターを装着させ，原則

として連続24時間吸引し，その呼気量はほぼ2000m3

である．また各測定地点のハイボリウム・エア・サン

プラーの設置場所は，原則として地上高10m位で，

土砂や近接した汚染源から直接影響を受けないような

地点を選定した．

　6．灰　　　化

　浮遊粉じんの吸着したフィルターは，灰化の際の圧

力の変化によリ，浮遊粉じんが飛散しないように，捕

集面を内側に折9まげ，低温灰化装置のチェンバー内

に置かれたパイレックス製棚に，重ならないように並

べる．酸素流量70mZ／min，高周波出力150Wとし，

グラスファイバー製では3時岡，ポリスチレン製では

8時間操作を行なう．

　7．原子吸光用試料溶液

　灰化の終ったフィルターは，グラスファイバー製は

細片にしてから，ポリスチレン製はそのままの状態

で，塩酸を加え水溶上で2～3時閥加温したのち，蒸

発乾固し0．1N硝酸で50mJとし，これを原子吸光

用試料原液とする．同じ方法で，朱使用のフィルター

について同一操作を行ない，空試験用溶液を調製する．

　8．分析条件の検討

　原子吸光用試料原液は，それぞれの重金属に適合す

る濃度に希釈し，直接法で定量を行なった．

　8．1亜鉛の分析＝亜鉛標準溶液を0，1N硝酸で希

釈し，2138．6Aで0．1－0，6μ9／m’の濃度範囲にお

v・て良好な検量線が得られ，これをFig．1に示す・

　8．2カドミウムの分析：カドミウム標準溶液を

0．1N硝酸で希釈し，2288．OAで0．025～1．5μg／mZ

の濃度範囲において良好な検量線が得られ，これを

Fig．2に示す．

　8．3　鉛の分析：鉛標準溶液を0・1N硝酸で希釈し

　　　む2833．OAで1．0～10μg／mZの濃度範囲において良

好な検量線が得られ，これをFig．3に示す・

　3．4銅の分析：銅標準溶液を0。1N硝酸で希釈し

40

留

還

匙

220
巴

の

　　0　　　　　0．2　　　　　0．4

　　　　　　Concentration　of　zinC

Fig．1．　Calibration　curve　for　zine

0．6ppm

Atomlc　absorption　spectrophotometer　was　used

Flame：air，13．5」／min，1．7kg／cm2

acetylelle　2．51／min，0．3kg／cm2

　　　　　　　　　むWavelength：2138．6A
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貫
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　　0　　　　　0。5　　　　1．0　　　　1．5ppm

　　　　　Concentration　of　cadmium

Fig．2．　Calibratlon　curve　for　cadmium

　Atomic　absorpt1on　spectrophotometer　was　used

　Flame＝air，13．5Z／min，1．75　kg／cm2

　　　　　acetylene，2．251／min，0。4kg／cm2

　　　　　　　　　　　ロ　Wavelength：2280．OA

80

80

．讐

需
2

署

お40

　　0　1・0　2。0　3，0　4，0PPm
　　　　　　Concentration　of　coPPer

Fig．4．　Cal｛bration　curve　for　copper

　Atomic　absQrption　spectrophotometer　was　used

　Flame：air　13．5Z／min　1。9kg／cm2

　　　　acety】ene，2．01／mln，0．6kg／cm2

　　　　　　　　　　り　Wavelength：3247．5A

．ぎ

言
言

240
巳

の

Table　1。　Effect　of　diverse　ions　on　the

　spectrophotometric　determination　of　zlnc

1

Znμ9 Metal　ionμ9 Scale　reading

　0　　　　　　　　5．0　　　　　　10．0　　　　　　15．Oppm

　　　　　Concentration　of　lead

Fig．3，　Caiibration　curve　for　lead

Zn2＋　0．6

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

一　　　　〇

Cu2＋　　6．O

Pb2＋　　　〃

Cd2＋　　〃

Fe3＋　　　〃

Mn2÷　　〃

Cr3＋　　　〃

Co雪＋　　〃

Ni3＋　　　〃

Fe3十　　　30．0

0，325

0．325

0．328

0．323

0．318

0．320

0．320

0．326

0．327

0．318

Atomic　absorption　spectrophotomer　was　used

Flame：air，13．5♂／min，1。9kg／cm2

　　　acetylene　3．51／mln，0．5kg／cm2
　　　　　　　　　　、Vavelength：　2833．OA

　　　り3247．5Aで0．5～3．0μg／mZの濃度範囲において良

好な検量線が得られ，これをFig．4に示す．

　8．5共存物質の影響：原子吸光装置を用いて定量

を行なう場合，亜鉛，カドミウム，鉛および銅の4種

の重金属相互の干渉ならびに，大気中に存在する他の

重金属が及ぼす影響について検討を行なった．

　Table　1は亜鉛標準溶液3mJをとり，それに10

倍の濃度に相当するカドミウム，鉛，鉄，銅，マンガ

ン，クロム，コバルト，ニッケルを別々に添加し，

0．1N硝酸を加えて50mJとし，8．1の方法で測定

し，吸光度の変化から共存物質の影響をしらべたが，

いずれも定量値に大きな影響を与えるものはなかっ

た．同じ方法でカドミウム，鉛，銅についても重金属

の添加を行ない，それらの影響を検討し，その結果を

Tabe12川4に示す．　V・ずれの重金属も亜鉛と同様，

定量値に大きな影響は認められなかった・なほ大気中

には鉄，亜鉛が他の重金属に較べて多く存在するの

で，この2種については50倍の濃度についても行な

った．

　8，6回収実験：未使用のフィルターに，亜鉛，カ

ドミウム，鉛，銅の標準原液0．1m‘を添加し，風乾

したのち灰化し，0．1N硝酸で原子吸光用試料原液を

調製する．それぞれの重金属に適合した濃度に希釈

し，規定された波長で吸光度を測定して，空試験用溶

液との差から回収率を算出した．同じ方法で，それぞ

れの重金属の濃度を20μg／1n♂，30μg／m～として行

ない，これらの結果をTable　5に示す．回収率の結果
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Table　2．　Effect　of　diverse　ions　on　the　spec．

　trQPhotometric　determination　Of　Cadmium

Table　4．　Effect　of　diverse　ions　on　the　spec．

　trophQtometric　determination　of　copper

Cd　1ご9 Metal　ionμ9 Scale　reading Cuμ9 Metal　ionμ9 Scale　reading

Cd2＋1．0

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

＿　　　O

Cu2＋　10
Pb2＋　　〃

Zn2＋　　〃

Fe3＋　　”

Mn2＋　〃
CI3＋　　〃

Co2＋　　〃

Ni3＋　　〃

Fe3＋　　50

Zn2÷　　〃

0，395

0．389

0．401

0。388

0．398

0，397

0．389

0，394

0．389

0．382

0．387

Cu2＋2

　〃

　〃
　ノノ

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

一　　　　〇

Pb2＋　　20

Cd2＋　　〃

Zn2＋　　〃

Fe3←　　〃

Mn2＋　　〃

Cr3＋　　〃

Co2＋　　〃

Ni3＋　　〃

Fe3＋　　100

Zn2＋　　〃

0。396

0．392

0．395

0．394

0．389

0．390

0．39S

O．389

0．396

0．391

0，390

Table　3．　Effect　of　diverse　ions　on　the

　spectτophotometτie　determination　of　lead

Table　5．　RecQvery　of　z三nc，　cadmium，1ead

　and　coPPer　in　mixed　sample

Pbμ9 Metal　ionμ9 Scale　reading

Pb＋210

　〃
　ノノ

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃
　ノ’

　〃

　＿　　　O

Cu2＋　100

Cd2＋　　〃

Zn2＋　　〃

Fe3＋　　　〃

Mn2＋　　〃

Cr3＋　　〃

Co2＋　　〃

Ni3＋　　〃

Fe3＋　　500

Zn2＋　　〃

0．486

0．481

0．485

0．475

0．480

0．484

0．483

0．485

0．488

0．476

0．477

　　　Mixed　Amount　FoundNo．
　　　sample　　addedμg　　μg

Recovery

　％

1

Zn2＋

Cd2＋

Pb2＋

Cu2＋

10．0

〃

〃

〃

10．2

9．6

9．5

9．6

102

96

95

96

2

Zn2＋

Cd2＋

Pb2＋

Cu2＋

20．0

〃

〃

〃

20．3

19．8

19．6

19．6

102

99

98

98

は亜鉛102％，カドミウム98％，鉛97％，銅97％で

あった．

3

Zn2＋

Cd2＋

Pb2＋

Cu2＋

40．0

〃

〃

〃

40．4

39．6

39．2

39．0

101

99

98

97

試験法および試験結果

　1．定量法
　以上の基礎実験にしたがって，つぎのような試験法

を確立した．浮遊粉じんの吸着したフィルターは，採

気量と粉じん重量を計算したのち，捕集面を50×175

mmの大きさに切りとりそれを内側に折って低温灰

化装置のチェンバー内に静かに挿入し，急激な圧力の

変化のないようにして，酸素流量70m♂／nlin，高周波

出ヵ150Wで，グラスファイバー製フィルターなら

約3時間，ポリスチレン製フィルターなら約8時間灰

化する．灰化の終ったフィルターは，グラスファイバ

ー製は細片とし，ポリスチレン製はそのままの状態で

50m’のビーカーに20％塩酸10m！を加え，よく浸

漬させながら湯浴上で蒸発乾固し，ついで0．1N硝酸

で50mどとし，三子吸光用試料原液とする．また未

使用のフィルターについて同搬な操作を行ない，空試

験用1容液とする．

　炎はアセチレンー空気を川い，複合ランプの電流値

は6mAとし，スリット幅は0．1S　mmである．

　亜鉛の定量：試料原液1mJを取り，0．1N硝酸

4mJを加え，5倍溶液を調製する・炎はアセチレン

2。5♂／min，0．3kg／cm2，空気13．51／min，1，7kg／

　　　　　　　　ゆcm2，波長2138．6Aの条件で，あらかじめ調製して

ある0．1～0。6μg／mJの亜鉛標準溶液で検量線を求

め，空試験の吸光度の差から濃度を算出する．

　カドミウムの定量：試料原液を用い，炎はアセチレ

ン2．25♂／mln，0．4kg／cm2，空気13．5」／min，1。7k9／

　　　　　　　　りcm2，波長2288．OAの条件で，あらかじめ調製して
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Table　6，　Concentration　of　various　metals　in

　atmosphere（1970）　　　　　　　　μg／m3
4．5

Area Zn　　　Cd Pb Cu

Sapporo

Annaka

　〃

Tokyo

　〃

1くa、vasaki

　〃
Tokai

　〃
Chita

　〃
Osaka

　〃

　〃

1

■

I

H
I

H
I

H
I

H
I

皿

皿

Amagasaki

Ube

Kitakyushu　I

　〃　　　II

0．30　　　0．01

2．35　　　0．37

20．13　　　0．62

2．41　　　0．01

0．24　　　0．02

3．13　　　0．01

4．32　　　0．02

12．30　　　0．03

3．09　　　0，02

2．01　　　0，01

0．43　　　0．01

0．33　　0．01

2．36　　　　0．04

1．88　　　　0．03

2．29　　　0．02

0．10　　0．01

0．13　　　0．01

1．29　　　0．01

0．57　　　0．04

5．10　　　0．40

10．79　　　1．30

1．89　　　　0，21

0．69　　　0．17

1．43　　　0．16

2．33　　　0．44

4．19　　　0．30

1．50　　　　0．12

0．10　　　0．12

0．45　　　　0．12

0．45　　　　0．11

1．40　　　　0．25

1．32　　　0．20

2．03　　　　0．37

0．81　　　0．04

2．29　　　0。27

0．40　　　　0，25

三
・罪

う

畳4・4
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の

　4．3

　　〇　　　　1　　　2　　　3　　　4hr

Fig　5．　Effect　of　oxygen　fiow　rate　on　the

　ashing　time　of　dust　partlcles　by　low

　temperature　radb　frequency　oxidation

　apparatus

　Radio　frequency　power：150、V

　Oxygen　now＝一△一30　m’／min

　　　　　　　一〇一50mZ／min

　　　　　　　一●一70m’／mln
International　P〔asma　Corp．　Model　1003

　was　used　as　the　apParatus

ある0．025－L5μ9／m’のカドミウム標準溶液で検量

線を求め，空試験の吸光度の差から濃度を算出する。

　鉛の定量：試料原液を用い，炎はアセチレン3．5」／

min，0．5k9／cm2，空気13．5♂／min，1．9kg／cm2，波

　　　　　ロ長2833．OAの条件で，あらかじめ調製してある1。0

～10．0μg／mZの鉛標準溶液で検量線を求め，空試験

の吸光度の差から濃度を算出する．

　銅の定量：試料原液を用い，炎はアセチレン2，0！ノ

min，0．6kg／cm2，空気13。51／min，　Lgkg／cm2，波

　　　　　む長3247．5Aの条件で，あらかじめ調製してある0．5

～3．0μg／m1の銅標準溶液で検量線を求め，空試験の

吸光度の差から銅の濃度を算出する．

　2．主要産業都市における大気中重金属の分析応用

例

　口本の主な産業都市10地区13地点におV・て，ノ・イ

ボリウム・エア・サンプラーを用い，大気中の浮遊粉

じんを捕集し，前述の定量法に従って，亜鉛，カドミ

ウム，鉛，銅の分析を行なV・その結果をTable　6に示

す・4種の重金属中亜鉛の濃度がもっとも高く，つい

で鉛，銅，カドミウムの1頓である．

考 察

灰化速度については，すでに前報でその一列目報告

しているが，灰化速度を速くするためには高周波出力

と酸素流量とのかねあいが必要で，高出力，多流量で

9

4．5

謂
・ぎ

ヨ4．4

畳
§

の

4．3

　　　〇　　　1　　　2　　　3　　　4hr

Fig．6．　Effect　of　radio　frequency　power　on

　the　ashing　time　of　dust　particles　by　Iow

　temperature　oxidatlon　apParatus

　Oxygell　How：70　mJ／min　Radio

　frequency　power：一ロー　　　50、V

　　　　　　　　　一〇一　100W
　　　　　　　　　一●一　　150’～V

　　　　　　　　　一△一　　200、V

International　Plasma　Corp．　Model　1003

was　used　as　the　apParatus

操作を行なえば灰化速度は促進iされるが，温度上昇な

どが伴って高い回収率を得ることは難しい．このため

には，酸素流量と高周波出力の関係を知ることが必要

である．50×175mmの大きさに切り取ったフィルタ
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一6枚を用い，酸素流且を，30，50，70mZ／minの3段

階に調整し，高周波出力150Wの条伴で灰化を行な

い，その結果をFig．5に示す．酸素流量30　m1／mln

では3時間以上を要し，50，70mZ／minでは大差はな

く，約2時間で灰化は終了する．

　つぎに高周波出力を50，100，15Q，2QOWの4段階

に設定し，酸素流量を70mZ／minの条件で灰化を行

なv・，その結果をFig．6に示す．高周波出力が50　W

の揚合，灰化時間は約4時間を要し，100Wで3時

間，150Wと200Wでは約2時間であった．

　この灰化速度の検討では，灰化を開始してから1時

問後および30分ごとに高周波の発振を止め，大気圧

に戻してから減旦を求めたのち，再び減圧，高周波発

振をくり返すので，連続して灰化を行なった場合に較

べて遅い結果を示しているものと思われる．また，フ

ィルターに吸着した粉じん量の増減によっても灰化速

度は異る．

　原子吸光分析にあたっては，これらの4種の重金属

は，　DDTC　（sodium　d三ethyl　dithio　carbamate）一

MIBK（methy1三50butyl　kctone）もしくは，　APDC

（ammonium　pyrrolldine　dithio　carbamate）一MIBKに

よる抽出が行なわている．一般にキレート剤による抽

出は検出感度を高めることができるが，本研究では直

接法でも充分検出できる濃度であり，抽出法では，そ

の条件を良くするために純度の高い試薬，特に重金属

を含まず，しかも検出金属に干渉を与えないことが必

須条件であり，またpHの変動による抽出率の影響な

らびにこれらの操作に伴う繁雑さをさけるために，直

接法による定量法を用いた．

結 論

　低温灰化装置と原子吸光装置を用いて，大気中の浮

遊粉じん中の亜鉛，カドミウム，鉛および銅について，

直接法による定量法を確立した．

　1．低温．灰化装置による灰化は，高周波出力と酸素

流量の開係から，高周波出力150W，酸素流量を70

m1／minとし，灰化時間は3時間とした．

　2．灰化の終ったフィルターは，塩酸抽出したのち

0．1N硝酸で原子吸光用試料原液とする．

　3．原子吸光法による分析は，直接法による定量

で，亜鉛0．05～0．6μ9／m1，カドミウム0．01～1．5

μg／m1，鉛0．05～15μg／mZ，銅0．05～3．0μg／m～の

濃度範囲で，良好な結果がえられた．

　終りに本研究を行なうにあたり，多くの御助言を頂

いた東京医科歯科大学前田　博教授，当所環境衛生fヒ

学部外村正治部長，国立公衆衛生院葛原章夫技官に深

く感謝する．
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ま　え　が　き

　カドミウムの定量において，試験溶液の調製法とし

て従来より米あるいは食品，臓器，底質などの試料を

硝酸一過塩素酸，王水などによる湿式分解法で疎解し，

得られた疎解溶液をジチゾンークロロホルム抽出によ

る比色法1）を行なってV・た．しかし，最近，DDTC－

MIBK，　APDC－MIBK系による溶媒抽出を行ない原

子吸光法で定量を行なっている2）β）が，前処理法とし

てはいまだ疎解に長時聞を要し，加熱条件に問題を有

する湿式分解法を用いている．

　そこで今回，前処理法としてすでに著者らが報告し

た総水銀定量時に採用した酸素ボンブ燃焼法りについ

て検討すると共に，原子吸光法において定量するため

の測定条件，また，キレート剤としてDDTC，　APDC

を用いたときの溶媒抽出時に及ぼす種々の要因につい

て比較検討を加え，若干の知見を得たので報告する．

実　験　方　法

　1．装　　　置

　1）酸素ボンブ燃焼装置一（i）酸素ボンブ：離合

社製JIS　K－2263（1965）に準じたステンレススチール

製のボンブで，電極，試料皿は白金製，ボンブ内壁お

よび蓋の内壁を白金内張りにしたものを用いた．

　（ii）変圧器：1次電圧100　V，2次電圧0～130　V

のもの．

　2）原子吸光光度計一一Perkln　Elmer　403型

　2．試　　　薬

　1）　1％APDC溶液；APDC（ピリジンジチオカ

ルバミン酸アンモニウム）1gを水に溶かして100　mZ

とする．不溶物のある場合はろ過して用いる．

　2）　1％DDTC溶液；DDTC（ジエチルジチオカ

ルバミン酸ナトリウム）19を水に溶かして100mZ

とする．不溶物のある場合はろ過して用いる・

　3）　カドミウム標準溶液；金属カドミウム0・1009

を10％硝酸50mZに溶かし，煮沸して窒素酸化物を

除去し，水を加えて1000mZとする．さらにこの5

mZをとり0，1N塩酸を加えて500mZとする・

　　　　カドミウム標準溶液1mZ＝1μgCd

　3．試験溶液の調製

　1）　湿式分解法

　試料5gを内容300mZのケルダール分解フラスコ

にとり，硝酸10～20mZを加えて一夜放置する・つ

いで注意深く加熱する．激しい反応が終了し，赤褐色

のガスが出なくなれば更に硝酸5mZ，60％過塩素酸

10～20mJを加えて加熱を継続し，溶液が着色すれば

硝酸2～3m！ずつを添加して溶液が完全に無色とな

りしかも過剤の過塩素酸の白煙が出なくなるまで加熱

する．本処理液にさらに60％過塩素酸1～2m♂，水

10－20mJを加え注意して加熱，沸騰させる，これを

試験溶液とする．

　2）　王水処理法

　試料5gを内容300mJのケルダール分解フラスコ

にとり，王水10～20mZを加えて一夜放置する・つ

いで徐々に加熱を続け，溶液が着色していれば硝酸

2～3屈ずつを添加して溶液が無色に近い状態になる

まで加熱を続ける．これを試験溶液とする．

　3）酸素ボンブ燃焼法り

　試料約1gを正確に秤リ，五酸化リンデシケーター

中で乾燥したものを1N硝酸40　mJを吸収液として

用い，著者らが開発した酸素ボンブ燃焼法に準拠して

操作を行ない燃焼して得られた吸収液を試験溶液とす

る．

　4．カドミウムの定量法

　試験溶液100mJを内容300　mJの分液ロートにと

り25％酒石酸カリウムナトリウム溶液5mZを加え

たのち，0．1％プロムフェノールブルー指示薬（エタ

ノール溶液）0．5mZを加え溶液の色が淡黄色から青

紫色になるまで10％アンモニア水で中和する．これ

に飽和硫酸アンモニウム溶液50mJ，1％DDTC（あ

るいは1％APDC）溶液5mJを加えてよく振り混

ぜ，5分間放置したのち，MIBK（メチルイソブチル

ケトン）10mJを加え5分間激しく振邊する・静置後

MIBK層を分取しこれを検液として原子吸光光度計

　　　　　　　　　を用い波長2288Aにおいて吸光度を測定する．

　測定条件
　　　　　　　　　　　　り　　（i）測定波長　2288A

　　（ii）中空陰極ランプ電流　8～15　mA

　　　　　　　　　　　　む　　（iii）　スリット幅7A

　　（iv）燃料アセチレン圧0・85　kg／cm2

　　　　　　　　　　　　　流量2．9」／min

　　（v）助燃料空気　，圧2・1kg／cm2

　　　　　　　　　　　　　流量　20」／min

実験結果ならびに考察

　1．原子吸光測定条件の検討

　a．分析線の設定

　カドミウムを原子吸光法により定量する揚合，カド

ミウム中空陰極ランプの輝線スペクトルの最も強い波

長を用いると効果的であることが知られている。その

ためランプの輝線スペクトルを測定した結果Fig・1

に示すごとく2288Aの波長で最も強い輝線強度を示
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Fig．1．　Bright　1三ne　spectrum　of　cadmium

　hollow　cathode　lamp

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　りした．この結果カドミウム測定において波長2288コ

口丸いることにより高感度で良好な結果を得るものと

；轟轟ス
’「ノノ㌔「qノ．

　b．カドミウム定量値の再現性に及ぼすアセチレン，

空気流量の影響について

　原子吸光測定時に影響を及ぼすと考えられる燃料と

してのアセチレン，助燃料としての空気の流量至適条

件を決定するためカドミウム0．4μ9／m♂MIBK溶液

を用いアセチレン流量を1．9Z／min，2．9」／minとし，

空気流量を変化させ吸光度の安定性および再現性につ

いて検討するにFig．2に示すごとくアセチレン流量

が19～231／minの問で吸光度が安定で再現性の良い

結果を示した．このため以後アセチレン流鼠2．9」／

min，空気流量201／minの条件で測定することにし

た．

　2．カドミウム測定における各種前処理法の検討

　食品，底質，臓器など実際試料に含有されるカドミ

ウムを測定するために試料を前処理し，停験溶液を調

製する必要がある．そのため米5gを川いてカドミウ

12　　　　14　　　　16　　　　18　　　　20　　　　22　　　　24

　　Fiow　rate　of　air（〃min）

Fig．2．　Innucnce　of　now　rote　of　air　and

　acetylene　on　the　stability　of　abs・rbance

　－o－nQw　rate・f　acetylene；2．9Z／min

　一●一now　rate　of　acetylene；1．9」／min

ム2μg添加して，硝酸一過塩素酸による湿式分解法，

王水を用いる湿式分解法および酸素ボンブ燃焼法によ

る各種前処理操作を行ない，DDTC－MIBK系を用い

る溶媒抽出後原子吸光法により定量を行なった．すな

わちTable　1のごとく硝酸一過塩素酸による湿式分解

法および王水を用いる湿式分解法は回収率が低いかバ

ラツキが存在し良好な結果を示さないが，吸収液とし

て1N硝酸40m‘を用いた酸乗ボンブ燃焼法による

三眠において90％以上の良好な回収率を示した．こ

の結果より前処理法としては操作時間の短い簡便な酸

素ボンブ燃焼法が良好であると考える．

　3．キレート剤としてのAPI）Cおよび1）DTCによ

るカドミウムのMIBK溶媒抽出時の諸条件の検討

　a．pH変動によるカドミウム抽出に及ぼす影響

　カドミウムのキレート剤としてAPDC，　DDTCを

用いた揚合のMIBK抽出時の至適pHを検討するた

め，カドミウム3μgを用いて10％硝酸と10％ア

ンモニア水でpHを3から10まで変化させたところ

Flg．3のごとき結果を示した．すなわち，キレート剤

としてAPDCを用いた揚合pH　4～9の間で，また

DDTCではpH　5～10の問で吸光度のバラツキがな

く安定で八二性の良い結果を示した．

　b，硫酸アンモニウム濃度変化によるカドミウム抽

Table　1．　Recovery　of　added　cadm三um　from　ricc　in　thrcc　dccompositioll　mcthods

Oxgen　bomb　combustion　methQd
Wet　decomposltion　medユod
　with　HNO3　and　HCIO4

Cd2＋
added
（μ9）

Found

（μ9）

Recovery

　（％）

Cd2＋
added
（μ9）

FOund

（μ9）

Recovery

　（％）

　　Wet　dccomposit量on　method
　with　HNO3　and　HC1（1＝3）

鑑　F・・ndR・c・v・・y
　（μ9）　　　　　　（μ9）　　　　　　　（96）

0

2

2

2

1．73

3．78

3．63

3．65

102．5

95．0

96．0

0

2

2

2

2．25

4．00

4．00

3．85

87．5

87．5

80．0

0

2

2

2

3．10

4．40

4．90

4．86

65，0

90．0

88．0
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Kg．3．　Inβuence　of　pH　on　the　extraction　of

　cadmium　ion

　一●一DDTC－MIBK　system
　－x－APDC－MIBK　system

Table　2．　Innuence　of　number　of　times　of

extraction　on　the　extraction　of　cadmium　ion

Tums　of

extractlon

1st

2nd
3rd

4th

　APDC－MIBK
　　　system

Found　　Recovery
　（μ9）　　（％）

3．10

0．00

0．00

0．00

103．3

　0．0

　0．0

　0．0

　DDTC－MIBK
　　　system

Found　　Recovery
　（μ9）　　（％）

2．95

0．00

0．00

0、00

98．3

0．0

0．0

0．0

Note　1．　The　amount　of　Cd2＋applied　was　3μg．

　　2．10mJ　of　MIBK　was　used　for　each

　　　　extractlon．
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　solution　on　the　extractlon　of　cadmium　ion

　一●一DDTC－MIBK　system

　一×一APDC－MIBK　system

出に及ぼす影響

　一般にAPDC，　DDTCなどの金属キレート化合物

を溶媒抽出する揚合，硫酸アンモニウムなどの塩類を

加えると塩析効果によって，溶媒抽出が良好になるこ

とが知られている．そのため，カドミウム3μgを用

い硫酸アンモニウムを飽和付近の3．5Mまで濃度変

化させたところ，Fig・4の結果を得た，すなわちAP

DCを用いた揚合は硫酸アンモニウム1M以下で抽

出効果が良好でないが，1～3，5Mまでは吸光度が安

定で再現性の良い結果を示した．これに対してDDTC

を用いた二合は0．5～3。5Mの問と幅広い濃度範囲で

吸光度が安定で再現性の良好な結果を示した．

　C．溶媒抽出回数のカドミウム抽出に及ぼす影響

　カドミウム3μ9を用い，APDCあるいはDDTC

とのキレート化合物を1回につきMIBK　10　mJを加

えて抽出し，抽出回数によるカドミウムの抽出率の影

響を検討したところTable　2の結果を示した．すなわ

ち，APDC－MIBK，　DDTC－MIBK系による抽出法い

ずれの揚合においても1回目のMIBK　10　mJによる

抽出でカドミウムが100％前後の回収率を示し良好な

結果を得た．したがって両抽出系においてもMIBK
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Fig．5．　Cal重bration　curve　of　cadmium　ion

　us1ng　two　kinds　of　chelate　reagent

　一●一DDTC－MIBK　system
　・・●一・APDC－MIBK　system

　DDTC－MIBK　system…standard　deviation

　　of　absQrbance：　0．01削0．005

　　coe伍cient　of　variation；　2．1～4．0％

　APDC－MIBK　system…standard　deviatlon

　　of　absorbance：　0．001～0．007

　　coe伍cient　of　variat玉on；　1．8～5．89ち

10m’の添加による1回の抽出により十分な回収効果

が得られるものと考えられる．

　d．検：量線

　カドミウムの抽出系としてAPDC－MIBKとDDT

C－MIBK系を用いカドミウム0，1，2，3，4，5μ9に

ついて各々10回測定し，検量線を作成すると共に各

カドミウム値における標準偏差および変動係数につい

て検討するにFig・5の結果を示した．すなわち，

APDC－MIBK系における検量線はカドミウム0．25～

4μgの間で直線性を認め，各カドミウム値における

標準偏差は0．001～0．007，変動係数は1．8～5．8％を

示した．一方DDTC－MIBK系により測定した場合力
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Table　3．　Effect　of　diverse　ions　on　the　extraction　of　cadmium　ion

ion

Pb2＋

Fe2＋

Fe3＋

Ni2＋

Hg2＋

Ag＋

Cu＋

Zn2＋

S三4＋

Mn4＋

Sn2＋

Cr6＋

CN－

S2輔

NOゴ
NO3’

PO43噌

C「

C104一

APDC－MIBK　InethQd

AmQunt　added　　　　　　　　　FOund（μ9）
　　（μ9）

Recovery（％）

150

　50

1000

1000

1000

　50

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

3．91

3．28

3．80

3．95

4．05

3．52

4．11

4．20

4．11

4．05

4．35

4，04

3．65

3．80

4．04

4．05

4．03

4．02

3．78

97．8

82．0

95．0

97．5

10L3

88．0

102．8

105．0

102．8

101．3

108．7

100．5

91．3

95．0

100．8

101．3

100．8

100．5

94．5

DDTC－M工BK　methっd

AmOunt　added
　　（μ9）

Found（μ9） Recovery（％）

1000

500

1000

1000

1000

250

ユ000

1000

1QOO

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1000

1QOO

1000

1000

4．02

3．99

4．20

4．10

4．30

3．85

4．20

4．10

4．OI

4．15

4．18

4．10

3．91

3．91

4．10

4。20

4．11

3。89

4．11

100．5

99．8

105．0

102．5

107．5

96．3

105。0

102。5

100．3

103．8

104．5

102．5

97．8

97．8

102．5

105．0

1Q2．8

97．3

102．8

The　amount　of　Cd2＋applied　was　4μg．

ドミウム0．2～5μgの間において直線性を示し，各測

定他の標準偏差は0．001～0．005，変動係数が2．1～

4．0％であることを示した．以上の結果，APDC－MI

BK，　DDTC．MIBK系を用いた抽出法によるカドミウ

ムの測定はいずれも定量的に進行していることを認め

た・しかし，両抽出系を比較するにDDTC－MIBK抽

出法の方が測定範囲，再現性また感度の点ですぐれて

いるものと考える．

　e・共存イオンのカドミウム抽出に及ぼす影響

　カドミウム4μ9を用い各種陽イオン，陰イオンを

共存させた場合のAPDC－MIBK，　DDTC－MIBK系

抽出に及ぼす影響について検討を行なった．すなわ

ち，Table　3に示すごとく，　APDC－MBK系抽出に

おいてPb2＋150μ9，　Fe2＋50μ9、　Ag＋509以上共

存するとやや悪い回収率を示し，その他の陽イオン，

陰イオンは1，000μ9存在しても妨害しなV・ことを示

した・一方，DDTC－MIBK系抽出ではFe2＋500μ9，

Ag＋250μg共存下でやや悪い回収率を示すだけで，

カドミウムをキレートさせて溶媒抽出する揚合，DD

TCをキレート剤として使用する方が各種陽イオン，

陰イオン1，000μ9に対して安定なことを示した．

　以上の結果よリDDTC－MIBK系抽出の方が，各種

Table　4．　Recovery　test　of　cadmium　ion

Sample
AmQunt　of
Cd2＋　added
　（μ9）

Found
（μ9）

Recovery
　（％）

Rice

0

2

2

2

1．73

3．78

3，63

3．65

102．5

95．0

96．0

Flsh

0

2

2

2

0．40

2．67

2．40

2．55

113．5

100．0

107．5

Note．　Sample　was　decomposcd　by　use　of　oxygen

　bり1nb　colnbustion　metilod．　Cadmlum　was　deter－

　minod　by己tりmlc　absorpこion　spec【roPhotometry

　after　treatment　with　DDTC－M工BK　extractiQn

　systcm．

陽イオン，陰イオン共存下においても妨害の受け難い

結果を示したものと考える．

　4．回収実験

　試料として米，魚約1gを用いカドミウムを2μg

添加して，前処理法として景も良好であった酸素ボン

ブ燃焼法で試料を燃焼疎解し，得られた試験溶液をキ
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レート剤としてDDTCを用いMIBKで溶媒抽出後，

原子吸光法で定量を行なうにTable　4に示す結果を得

た．すなわち，米，魚，いずれも100％前後の回収率

を得，酸素ボンブ燃焼法で試料を疎解し，DDTC－MI

BK系によるカドミウムの抽出を行ない，原子吸光光

度計により測定する操作および反応が定量的に進行

し，本法が実際試料に十分適用しうる良好な結果を得

たものと考える．

　　　　　　　　結　　　　　論

　1．前処理法としては酸素ボンブ燃焼法が湿式分解

法に比し，短時間で簡便に操作を行なうことができ

る．

　2．　カドミウムのキレート剤としてDDTCを使用

する場合，APDCに比較して検出限界が0．2μgと感

度が高く，0．2～5μgの広V・測定範囲を有し，バラツ

キも少なく，安定で再現性の良いことを認めた・

　3．　本法によリ魚，米など実際試料について分析可

能であることを認めた．
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サイクラミン酸ナトリウムのシクロヘキシルアミン転換について

林　長男・岩原繁雄・谷村顕雄

降矢　強・川俣一也・金子豊蔵

　　Studies　on　the　Metabolism　of　Sodium　Cyclohexylsulfamate．　II

1η痂ro　Conversion　of　Sodium　Cyclohexylsulfamate　to　Cyclohexylamine

　　　　　　in　Livers　of　Monkey，　Rabbit，　Guinea　plg　and　Rat

　　Nagao　HAYAsm，　Shigco　IwAHARA，　Aldo　TANIMuRA，

Tsuyoshi　FuRuYA，　Kazuya　KAwAMATA　and　Toyozo　KANEKo

　　The　present　study　was　carried　out　as　a　possible　site　for　enzymatic　cQnversion　of　sodium　cyclohexy1．

sulfamate（CHS・Na）to　cyclohexylamine（CHA）fπτf∫ro．

　　Three　monReys，　eleven　rabbits　and　seven　guinea　pigs　were　sacri丘ced　by　bleeding｛mmediately　after　the

薮nal　admlnistration　of　CHS．Na，　and　eight　rats　were　sacri五ced　after　elght　days　from　inteτrupting　of　the

adminlstration，　The　1五vers　were　extracted　from　the　animals　and　homogenlzed．

　　The　livers　of　three　monkeys，◎ne　of　eleven　rabbits　and　three　of　seven　guinea　pigs　showed　the　conversion

of　CHS・Na　to　CHA，　but　in　the　case　of　rats，　the　conversion　was　not　observed．　ParticuiarIy，　the　amount　of

CHA　in　one　monkey（M　4）increased　frGm　O．2mg　to　O．35　mg　inユ7　g　of　liver，　and　O．1mg　of　CHA　was

determined　in　15　m～of　b1Qod．

　　In　one　guinea　plg（G　4）the　increase　of　CHA　from　trace　amount　to　O．211ng　in　5．5gof　Ilver　was　also

observed．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　　　　　　　　ま　え　が　き

寸寸1）において著者らは腸管内微生物によるサイク

ラミン酸ナトリウム（CHS・Na）分解の機構を究明す

る目的でサルにCHS・Naを投与するとともに，ウサ

ギ，モルモット，ラットに対してはサル固形飼料飼育

群と丁丁物種本来の固形飼料飼育群とに分けて飼育

し，それぞれの群にシクロヘキシルアミン（CHA）排
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Table　1－Exp．1．1露7∫ヶ。　Converslon　of　Sodlum　Cyclohexylsulfamate　to

　　　　　Cyclohexylamine　in　Liver　of　Monkey

Animal　No

M2
M3
M4

　　　CHS．Na
admlnistered／day

9

5

2．5

1

9／kg

1

0．5

0．14

CHA　in　Liver
　　（mg／179）

To

0．2

T3

十

十

〇．35

CHA　contents　in

　　　　BIQod

　　（mg／15　mZ）

0．1

AmOunts　of　CHA
　excreted　before

Sacri丘ce（mg／in

　Urineina　Day）

十

5．6

33．6

CHS・Na：SQdium　Cyclohexylsulfamate

CHA：Cyclohexylamlne
To：CHA　contents　before　lncubation

T3＝CHA　contents　after　3　days　incubation

十：Trace　orく0．1mg　of　CHA

Table　1－Exp．2．1だτゴ∫ro　ConversiGn　of　Scdium　Cyclohexylsulfamate　tQ

　　　　　Cyclohexylamine　in　Liver　of　Rabbit

Feed

Group　No

Animal　No

Materials　and
　　Methods
administered

CHA玉n
　　Liver

（mg／109）

To

T3

Amoロnts　of　CHA
　excreted　before
　Sacri〔k：c　（mg／in

Urlne　in　a　Day）

for　Rabbit

1 2

for　Monkey

1

1 2

R－1　R－2　R－3
1

R－4　R－5　R－6

1gof　CHS・Na

　　　　（oral）

一 十

R－10R－11　R－12

1gof　CHS．Na十
1gofFeces　M1
　　　　（ora1）

十

0．72　一 0．2

1gof　CHS．Na

　　　　（oral）

●

●

R－13R－14　R－15

1gof　CHS，Na十
1gof　Feces　l㌧11
　　　　（oral）

十

十

十

十

十

十

十 4，7　3．9

M1：MQnkey　excreted　CHA　lnto　urine　by　oral　adminlstratlon　of　l　g　CHS・Na

Feed

Tab！c　1－Exp．3．ゐ：切’ro　Convαsion　of　Sodium　Cyclohexylsu！famate　to

　　　　　Cyclohexylamine　in　Liver　of　Gu1nea　pig

｝　　f・・G・ine・p1g　　　　　　f・・M・・k・y

Group　No． 1 2 1

Animal　No．
I

lG『1G－2
　　　　　

G－31 G－4　G－5　G－6 1G－10G－11G一ユ2

岱laterials　and

　　Methods
administered

CHA　in
　　Liver

（m9／5．59）

To

T3

Amounts　of　CHA
　excrcted　before
　Socri5cc（mg／三n

Ur三11einaDay）

0．5g／kg　of　CHS・Na

　　　　　　（oral）

●

●

●

●

● ●

0．5g／kg　of　CHS．　Na

十〇．5gofFeces　M1
　　　　　　（ora1）

十 ●

0．21　・

●

●

1．55　・ ●

0．5g／kg　of　CHS・Na

　　　　　　（ora1）

0．17　一

十 十 十

1

14．40　　0．20　1．00

2

G－13G－14　G－15

0．5g／kg　of　CHS・Na

十〇。5gof　Feces　M1
　　　　　　（Qral）

● 十

十

・　2．10　一
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Tab！e　1－Exp，4．1πτ～’ro　Conversion　of　Sodium　Cyclohexy】su】faロ1ate　to

　　　Cyclohexylamine　in　Liver　of　Rat

Feed

Group　No．

NIaterials　and

　Methods
administered

CHA　in
　Liver
（mg／109）

To

T3

AmQuntS　Qf　CHA
　excreted　before
　Sacri丘ce（mg／in

Urine　in　a　Day）

for　Rat for　Monkey

1

o．59／kg　of　CHS・Na

　　　（oτal）

（8．4）＊

2 1

0．59／kg　of　CHS・Na
十〇．5gof　Feces　M1
　　　（ora1）

（2．39）＊

0．5g／kg　of　CHS・Na

　　　（ora1）

（7．52）＊

2

0．5g／kg　of　CHS．Na

十〇．5gof　Feces　IM1
　　　（o∫a1）

（5．3）＊

＊　Values　in　brackets　showed　average　amounts　of　cyclohexylamine　in　each　group　of　rats

The　liver　of　each　group　extracted　from　two　rats　after　8　days　stopped　the　admlnistration　of　CHS・Na

泄サルの糞便を経口投与あるいは盲腸内直接注入を行

なって飼料の影響がみられるかどうか，またCHS・Na

のみ投与した場合と比較してCHAの排泄に差が認め

られるかどうかについて検討した．

　児島ら2）はfη漉roにおけるラット肝で，非常にわ

ずかではあるがCHS・Naの代謝物としてCHAの存

在が認められたと報告している．そこで著者らも前野

のこれらの動物をと殺して肝臓砕液を作り，肝機能に

よりCHS・NaのCHA転換が果して行なわれるかど

うかについて実験を試みた．

実験材料ならびに方法

　供試動物

　前報のサル3匹，ウサギ11匹，モルモット7匹，ラ

ット8匹を実験に用いた．

　肝の摘出方法

　全放血によりと殺した各種動物の腹部の毛をバリカ

ンで丁寧に刈り取り，5％クレゾール石ケン液で全身

をよく消毒，さらにクレゾール液に浸した布で全身を

包み，無菌山内に静置，10分後滅菌水で腹部を洗｝條，

開腹，肝を無菌的に取り出して秤量（サル34g，ウサ

ギ209，モルモット119，　ラット209），　これを滅

菌ハサミにより細かく刻みコップに移し，2倍量のリ

ンゲル液を加えて冷却槽には砕氷を入れ冷しながら

1，500P．　In．，10分間ホモジナイズ（ユニバーサルホ

モジナイザー，日本精機製作所）し，直ちにこの液を

2等分して滅菌試験管に移し，一方は対照（To）とし

てCHAの抽出，定量を行なった・他方のサル51　mJ，

ウサギ30mJ，モルモット16．5mJ，　ラット30m♂

には滅菌した20％CHS・Na水溶液をそれぞれ2．55

15

ε

罵

り10
垂

謡

着

£

　　　　　　　5　　　　　　　　10　　　　　　　　15
　　　　　　Cyc1・Lexylamine（功9）

Fig，1．　1；Ca】lbration　c∬ve　of　CyclQhexy．

　　1amine　obtained　from　30　mJ　of　rabblt

　　urine

　皿＝Calibration　curve　of　Cyc！ohexylamine

　　obtained　from　15　mJ　of∫abbit　blood、

　　Apparatus　and　conditiQn　were　shown　in

　　Table　1．　Peak　height　ratlo　was　calculated

　　from　the　height　of　cydohexylamine　and

　　of　lnternal　s亡andard（n－tridecane）

mJ，1．5mZ，0。83mZ，1．5mZ加えて，37。，3日間

好気的に静置してインキュベート（T3）した．なお，

念のためインキュベート後に1白金耳，普通寒天平板

に画線培養してこれらの液の細菌汚染を確認した．

　試料の調整

　肝：肝磨砕液を遠沈（3，8000×G，10分）し，上清
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Liver　of　M2，　To Liver　of　M3，　To Liver　of　M4，　To Blood　ofハ！4

霧

5
房

害

き

慧

苫

（1．S．）

Liver　of　M2，　T3

CHA

（1．S．）

（LS．）

Liver　of　M3，　T3

CHA

（1．S．）

（LS．）

Liver　of　M4，　T3

CHA

（LS。）

CHA

（LS．）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0　　3　　6
　　　　　　　　　　　　Retention　time　（1nin）

Fig，2．　Gas　Chromatograms　of　CyclQhexylamine　in　Liver　and　Blood　of

　Monkeys　adminlstered　orally　Sodium　Cyclohexylsulfamate

　Apparatus　and　condition　were　shown　in　Table　l

　CHA：Cyclohexylamine
　n－Tridecane：internal　standard（1．　S．）

　Tol　CHA　contents　before　incubation

　T3：CHA　contents　after　3　days　incubation

液を試料とした．

　1童L液：撹挫中の10％トリクロル酢酸水溶液15m‘

に血液15mJを1滴ずつ滴下して10分間放置後，遠

沈（1，300×G，10分）して上清液を試料とした．

　試料からのCIIA抽出ならびに定量法

　前報1）の方法にしたがった．

　測定器械ならびに条件

　商li報1）｝こ言己載．

　検量線
　肝はウサギ尿30mJに一定量のCHAを加えて抽

出，定量して求めた前報1）記載の検量線を使用した

〔Fig．1（1）〕．

　IliL液はウサギ血液15　m1に一定量（1　mg，2mg，

3mgおよび4mg）のCHAを添加し，一夜氷室内
に放置したあと，撹挫中の10％　トリクロル酢酸水溶

液15m’中に1滴ずつ滴下して10分間放置後，遠沈

（1，300xG，10分）して上清液を前報の方法で操作，

求めた検欺線をFig．1（H）に示す。

実験成績
　〔サル〕CHS・Na経口投与第14日目に全放血により

と殺したサル3匹の肝179と血液15mご中のCHA

螢を測定した成績をTable　1－Exp．1に示す．

　サル肝179のf’～τ，ゴ’roで37。，3日間無菌的に

インキュベートした結果はCHAの排泄が最も多く認

められたM4に0．2mg（To）から0．35　mg（T3），

M2，　M　3に陰性（一）Toから陽性（十）T3の増加が

認められた．ただし陽性はCHAのガスクロマトグラ

ムにおV・て痕跡量あるいは0．1mg以下をいう．また

血液15mJ中のCHAはM4で0．1mgを検出し
た．これらのガスクロマトグラムをFig．2に示す．

　〔ウサギ〕CHS・Naのみ経口投与（第一群）のウサ

ギ5匹とCHAを排泄しているサルM1の糞便を初

日のみ経口投与（第二群）したウサギ6匹を投与第28

日目に下放血してと殺，サルと同様にしてCHAの検

出を試みた成績をTable　1－Exp．2に示す．
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Fig．3．　Gas　Chromatograms　of　Cyclohexylam三ne　in　Liver　of　Rabblts

　administered　orally　Sodium　Cyclohexylsulfamate

　Apparatus　and　condition、vere　shown　in　Table　1．

　CHAI　Cyclohexylamine
　n－Tridecane＝internal　standard（L　S．）

　ウサギ肝109の細菌検査は陰性，加τ”roにおけ

るCHS・NaのCHA転換はと殺時尿中にCHAの排
泄1を認めなV・R－1，R－3，　R－5，　R－11，　R－12がTo，　T3

とも（一〉，R－2が（一，　To）から（＋，　T3）に増加し，

CHAを尿中に排泄しているR－6が（＋，　To）から

（rT3）に減少．　R－13，R－14，　R－15がTo，T3とも

（十），R－4が（一）を示した．これらのガスクロマト

グラムをFig．3に示す．

　〔モルモット〕第一群4匹と第二群3匹の投与第21

日目につV・てウサギと同様に試みた成績を　Table　1－

Exp．3に示す・

　モルモット肝5．59の細菌検査は陰性」π漉roに

おけるCHS・NaのCHA転換はと殺時尿中にCHA
を排泄：していなV・G－3，G－15がTo，　T3とも（一），

CHAを尿中に排泄：してV・るG－4が（＋，　To）から

0．21mg（T3），　G－11，　G－12が（一，　To）から（十，　T3）

に増加し，反対にG－10が0．17mg（To）から（＋，　T3）

に減少し，G－14がTo，　T3とも（＋）であった・これ

らのガスクロマトグラムをFig．4に示す．

　〔ラット〕ラットの揚合は，特に投与第28日目の最

終日から8日間のCHS・Naの投与中止期間を置き，

ラットならびにサル固形飼料飼育群の第一群，第二群

とも2匹ずつ8匹，4例の肝10gを摘出し，ウサギ

と同様にしてCHAの検出を試みた結果，　To，　T3と

もCHA（一）であった（Table　1－Exp．4）．

考 察

　サル，ウサギ，モルモットを通してCHS・Na投与終

了日に全鮮血でと殺した動物で，投与終了日にCHA

が尿中に認められた動物に肝磨砕液のCHA（＋）が

多く，反対に尿中CHAが陰性のものに（一）が多く

認められる傾向にあった．そこでラットの場合はCHA
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Fig．4．　Gas　chromatograms　of　cyc1Qhexylamine

　in　hver　of　guinea　pigs　administered　orany

　sodium　cyclohexylsulfamate

　Apparatus　and　conditlon　were　shown　in　Table　L

　CHA＝Cyclohexylam三ne
　n－Tddecane：internal　standard（1．　S．）

を排泄している投与終了艮にはと殺せず，8日間の投

与中止期間を置いてと殺，検査した結果，少なくとも

ガスクPマトグラフイの条件，　sensitivity　109，

attenuatQr　1／4の感度では4例（8匹）ともCHA（一）

であった．しかしながらわずかではあるが，サルでは

3匹ともCHA（十），特にM4はCHA　o・2＝ng／肝

179，（To）から0．35　mg（T3）に，ウサギでは11匹

中尿中にCHAを排泄していない1匹，　R－2が（一．

To）から（＋，　T3）に，モルモットでは7匹中3匹が

（一，To）から（十，　T3）に，特にG－4では（十，　To）か

らCHA　O．21　mg／肝5．59（T3）に増加が認められ肝

におけるCHS・Na分解酵素の存在を示唆する成績を

示した・これらについてはさらに検討を要する問題を

残していると思われる．

　非常にわずかではあるが肝磨砕液CHA（＋）の例

から，かりに肝分解酵素説をとり，一方では腸内細菌

説も想定してこの両者を比較した揚合．前者では生体

内と融τ幹0の実験という決定的な画所の違い，ま

たCHS・Naを経口投一与したとき腸管から吸収される

CHS・Naの1血L中濃度と試験管内に添加したCHS・Na

の濃度の差など老慮すべき点はいろいろあるが，前者

の肝磨三三のT3に相当する後者のCHS・Na経口投

与第3日では前報に示したように最高M5，　CHA

71．37mg／1日尿，　R－7，1．48　mg／1日野，　G－16，

31．52mg／1日尿，ラット（5匹平均），2．07　mg／1日

尿となり，肝略砕液のCHA量が最高のM4（0．2mg

から0．35mg／肝179中に増加）と比．凹しても両者に

格段の差があり，さらに動物によっては第5日から第

8日目でなお増加している．また各動物極木来の固形

飼料とサル固形飼料飼育群を飼料群別にみた場台の

CHA排泄の差位，サルの下痢によるCHA排泄flヒの

減少，各動物問に認められるCHA排泄に対する個体

差，ウサギ，モルモット，ラットに対するCHS・Na

のみの経口投与（第一群），CHA排泄サルの糞便経口

投与（第二群）ならびに盲腸内直接注入（第三群）にお

ける各群問のCHA排泄に関する明らかな差位など，

いずれをとってみてもやはりCHS・NaをCHAに転

換する作用は主として腸管内微生物によると思われる

要素を多分に含んでおり，今後に残された課題として

目下，この分解菌について検討中である・

　　　　　　　　結　　　　　論

　サイクラミン酸ナトリウム（CHS・Na）投与終了時

（投与第21口～28目），サル3匹，ウサギ11匹，モル

モット7匹を全三曲によりと殺，肝を無’菌的に摘出し

て肝磨砕液を作り，3日間インキュベート（T3）して

肝のまητ伽。におけるシクロヘキシルアミン（CHA）

転換の有無を検討した結果，

　サルは3匹とも，ウサギでは1匹，モルモットでは

3匹にCHAの増加が認められた．特にM4のサル
は。．2mg／肝179（T。）から。．35　mg（T3）に増加し，

血液からも0．1mg／15皿‘検出された．

　CHS・Na投与終了時，　CHAを尿中に排泄：している

動物の肝にCHAの転換が多く認められる傾向を示し

た．そこでラットの場合はCHAを尿中に排泄してい

る8匹に対してCHS・Na投与終了日から8日間の

CHS・Na投与lP止期間を置き，と殺／1下磨砕液のCHA

の検出を試みた結果，8匹とも陰性であった．

　稿を終るに臨み，終始御指導を賜わった国立衛生試

験所医化学部長山軸力博士ならびに実験に際し，いろ

いろ御便宜を計って戴いた食品添加物部辰濃　隆技官

に深甚なる謝意を表します．なお本研究の一部は昭和

46年度国立衛生試験所特別研究費によって行なわれた．

　　　　　　　　文　　　　　献

　1）投稿中

　2）　S．Kojima，　H．　Ichibagase：　0乃βノπ．　P加r〃z．

　　β麗」乙，16，　1851（1968）
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人工心臓弁に用いられるグラステックスの

　　　血管内埋没の血液に及ぼす影響

中浦愼介・長尾重之・川島邦夫

田中悟・桑村司・大森義仁

EHIect　of　Intra－Aortal　Implantation　of　Plastics　used　as　Arti丘clal

　　　Heart　Valve　on　Hematological　Changes　in　Rabbits

Shinsuke　NAKAuRA，　Shigeyuki　NAGAo，　Kunio　KAwAsHIMA

Satoru　TANAKA，　Tsukasa　KuwAMuRA　and　Yoshihito　OMoRI

　　StrjPs　of　tef】on　and　polyaceta1，　which　are　used　as　main　constituent　for　artificial　heart　valve　and　polyvinyl

chloride　were　implanted　into　rabbit’s　aortae　and　various　hematological　parameters　were　examined　until　8

weeks．

　　No　signi丘cant　changes　were　found　in　circu！at｝ng　blood　celI　counts，　hemoglQbin　content，　bIood　speci丘c

gravity　and　serum　viscosity　by　implantation　of　the　plastics．

　　Prothrombin　time　and　blood　coagu】ation，　examined　by　clot－t三mer　or　thrombelastography，　respective】y，

showed　no　slgniβcant　changes　during　8　weeks　after　implantation　of　these　plastic　mateτials．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Rece三ved　May　31，1972）

　先天性心臓弁奇形に伴ない，あるいは後天的にカル

シウム沈着により石灰化して器質的変化を起こした

り，リウマチ命玉の合併症として心臓弁が機能不全を

起こした話合，外科的に代用弁に換えられる・代用弁

としては生物弁と人工弁がある．生物弁の特長は術後

血栓塞栓症の発生のないことであるが1），材料の入手

難，保存法等に問題があり，1950年Campbel12）が合

成樹脂製人工弁の使用を試みて以来，多種類の人工弁

が現在臨床的に用いられるようになった・しかしなが

ら人工弁の最大の欠点として血栓塞栓症の発生があ

る．

　血栓塞栓症は人工弁置換手術後の予後を左右する大

きな因子である1）ことから，人工心臓弁の材料として

用いられているポリー4一フッ化エチレン（テフロン），

ポリアセタール，ならびにステアリン酸カドミウムが

比較的多量に添加されている塩化ビニール樹脂の小片

をウサギの大動脈内に埋没し絶えず血行に曝露し，こ

れらプラスチックの血液に及ぼす影響を検索した．

実　験方　法

　体重1．8～2．2kgの白色雄性ウサギを用V・，1丁目

につき3～4匹を使用した。

　検体として用いたテフロンは大阪金属社製のポリー4

一フッ化エチレン，ポリアセタールはDu　Pont社製お

よび塩化ビニールは：東京ファインケミカル社製のもの

で，ポリ塩化ビニール65．88％，可塑剤（ジエチルへ

キシルフタレート）32．94％，熱安定剤としてステア

リン酸カドミウム1．19％の割合で含有するものを使

用した．

　これらの検体は当所下品部川揚部長から提供を受け

た．以上の3種の形状は，テフロンは外径1・5mm，

内径0・5mmの管状，ポリアセタールは直径約2mm

の棒状，塩化ビニールは厚さ0．25mm，幅2．Omm

の板状のもので，各試料とも約4cmの長さとして，

総頚動脈内に埋没した．これらの検体は埋没前，螢光

剤を含まない中性洗剤水溶液で十分洗｝條し，精製水で

洗諜後37。フラン器中で乾燥させた．その試料を使用

直前に発熱性物質陰性の生理食塩液で再び洗｝條して用

いた．

　これら検体の総頚動脈内への挿入はつぎのように行

なった．ウレタン麻酔下に頚部を剃毛し皮膚を正中線

にそって約4cmの長さに切開，左総頚動脈を露出

し，頭部側血管を縫合糸で結紮し，下喉頭動脈起始部

より，心臓側血管に向けて各検体を4cmの深さに挿

入して頭側から約5mmの部位を血管とともに結紮

固定し，心臓側は遊離端として，絶えず循環血にふれ

る状態とした・

　検体埋没後は毎日体重の測定を行なうとともに7日

目，14日目，28日目および56日目に以下の血液学的

検査を行なった．

　赤血球数ならびに白血球数はThoma－Zeiss型計算

盤を使用し，hemogramはGiemsa染色法，血小板
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Table　1。　Hematological丘ndings　of　rabbits　after　intra－aQrtic　implantation

　of　Plastics　for　56　days

Group Day Erythrocyte　count
　（×105／mm3）

Leukocyte　cOunt
（×102／mm3）

Platelet　count

（×104／mm3）

TeΩon

0

7

14

28

56

55．4＋3．2

54。8＋4．3

56．2±：2．9

59．7＋2．5

70．1＋2．7

61．3＋0．7

56．1＋　7。9

59。8±　1．4

69．5→一10．0

70。5±　6．7

49．4＋3．9

51。5±4．1

46．9→一4．2

51．4＋4。6

38．9一｛一1量9

Polyaceta1

0

7

14

28

56

55．6±4．3

59．4＋3．5

56．7→一3．9

58．5＋1．7

70．2＋5．1

66．5±　8。5

47．0＋　5．2

5Q．0＋　3．7

47．1→一　8．3

58。8＝ヒ7．2

45．5＋4．6

45．8一｛一2．9

46．5±3。6

39．2＋0，6

39．5±2．5

PQlyv藍nyl
　chlori（1e

0

7

14

28

56

51．2＋1．2

52．0＋2．0

54．4±2．2

58．1＋5．7

69．0＋7．6

63。9＋　4．3

58．0±　2．7

66。7±　4．7

65．5±　5．2

72．2±　5．8

50．1一ト4．8

46．8＋2．8

43．0→一3．1

38．9→一1．9

40．9＋3．2

Nunlorals　in　the　table　indicate　mean　and　standard　crror　from　3　to　4　rabblt5

数はRees－Ecker法3），　hemo910bin量はcyanmethe・

m・9！・b1n法9，　hematocr三t値は毛細管迅速遠心法5），

比重は硫酸銅法を用いて測定した．血清粘度はOstw・

ald型粘度計を用い，37。の恒温水槽中で計測し，蒸

留水に対する相対粘度として表わした．

　Prothrombin時間はQuick　1段法6♪にしたがい，

永溶性thromboplastin（Lyoplastin，持田製薬）2．OmZ

に被検血漿0．1m‘を加え，　clot－timeτ（Heller　Lnbo．

ratorまes，　Mode1202）を用い，3回繰り返し測定を行な

い，その平均値をとってprQthrombin時間とした．

　血液凝固過程はthrombelastograph（Hellige社製）

を用いてthrombelastogral11を作製し，　r値（throm・

b・phstin値，反応時【llJ），　k値（thr・mb三n値談モ固時

悶），r十k値およびmax（最大振幅）を言1・評した7）．

採血時から振幅が1mmになるまでの時間をrとし，

振幅が1mmから20　mmになるまでの時間をkと

してそれぞれ分単位で表わした・最大振幅はmmで

示した．

実験成績
　一般症状ならびに体重変化

　テフロン，ポリアセタールおよび塩化ビニールの小

片を総頚動脈内に埋没し，その後毎口体重：を測定し

た．

　プラスチック埋没後5日頃まで各埋没群とも体重の

増加はほとんど認められなかったが，6日以後増加を

示し，実験期間中に特に異常と思われる症状は観察さ

れなかった．

　血液成分および性状に及ぼす影響

　血液中の赤血球数，白血球数および血小板数を調

べ，結果をTable　1に示した・

　赤血球数は各埋没群とも埋没後日数の経過にしたが

って若干の変動が兄られ，三種のプラスチック埋没群

とも56日日において埋没前値に比べてやや大きな差

を示したが，生理的範囲を越える値ではなかった，

　自血球数はポリアセタール埋没群において埋没後，

若干減少が見られたが，他の埋没群においては特に大

きな変化は見られなかった．血小板数においては各埋

没群に大きな変動はなかったが，埋没後28日II，56

日口に若干減少を示したウサギもいた．

　なお，hemogramにおいても特に変1ヒは認められな

かった．

　hemoglobin量，　hematocrit値，比重および血清粘

度の測定結果はTable　2に示した．

　Hemoglob三n量は赤血球数と同様に各埋没群とも埋

没後の日数経過にしたがって軽度の増加傾向を示し，

テフロン埋没群では56目目に埋没前値よりも高い値

が認められた．

　Hematocrit値ではテフロン埋没群の28日目，56日

目の値において埋没前値に比べて増加を示したが，ポ
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Table　2．　Hematological丘ndings　of

　of　plastics　for　56　days

rabbits　after　intra－aortic　implantation

Group Day
Hemoglobin
　　（9／dの

Hemat㏄rit
　　（％）

Blood　speciHc

　　gravlty
Serum　viscosity

TeHon

　0

　7

14

28

56

12．6十〇．6

12．6一←0．5

12．9＋0．6

13，5＋0．4

15．1＋0．5＊

36．9＋0．8

40．4＋1．9

40．5＋1．4

43．5＋1．2＊＊

42。4＋1．4＊

1．051＋0．0015

1．052＋0．0001

1．050＋0．0014

1．052±0．0005

1．055±0．0009

1．49＋0．01

1．44＋0．06

1．43±0．01

1．49±0．05

1．51±0．05

Polyaceta1

0．

　7

14

28

56

12．1＋0．5

12．4＋0．5

12．6＋0．6

13．7＋0．5

13．9＋0．9

42．3十1．7

37．2→一1．8

38．0＋0．6

44．6＋1．1

40．8一←1．6

1．049±0．0009

1，050＋0．0001

1．050±0．0006

1．053＋0．0003

1．052一←0．0006

1．42±0．03

1．40±0．02

1．40±0．02

1．45±0．06

1．46±0．04

Polyvlnyl

　chloride

　0

　7

14

28

56

12，1一←0．6

12．0一←0．8

12．6→一〇．3

13．4＋0．5

15．1一ト1．2

38．2±1．6

38．0±2．1

39，5＝ヒ1．2

42．9＋1．3

42．1＋2．0

1．050±0．0004

1．050±0．0001

1．051±0．0004

1．053±0．0009

1．054±0．0015

1．44＋0．04

1．50こ1＝0．01

1．45＋0．02

1，48±0．05

1．46＝ヒ0．05

Numerals　in　the　table　indicate　mean　and　standard　errQr　from　3　to　4　rabbits

＊，＊＊Signiβcant　at　5％and　1％Ievel　compared　with　O　day　values

Table　3．　B！ood　coagulatiorl　of　rabbits　after　intra－aortic　implantation　of　plastics　for　56　days

Group Day
Prothrombin

之三me（sec）

Thrombelastogram　value

r（mln） k（min） r十k（m三n） max（mm）

Teαon

　0

　7

14

28

56

8．9＋0．3

9．2＋0．5

9．3±0．4

9．3＋0．2

9．4＋0．3

10。2＋3．1

8．0＋2．0

12．0→一2．3

10．0→一〇，7

13．6一←1．7

4．8±0．9

4．0±0、4

5．0±0．0

4，8±0．3

5．0±0．6

14．9＋3．5

12．0＋2．1

17．0±0．3

14．8＋0．6

18．6＝ヒ2．3

66．8＝±：1．9

67．3±1．3

64．3±1．1

63．0＝ヒ0．7

60．5→一2．1

Polyace亡a1

0

7

14

28

56

8．3＋0．4

9。2＋0．1

9。4＋0．1

9．4＋0．3

9．2＋0．2

10．3＋3．2

8．5＋1．5

14．3±0．7

12．3＝±＝1．5

11．7±1．0

5．8±0．8

4．5＋0，5

5．3±0．9

4．3±0．7

5．7＋0．9

16．1±3．0

13．0＋1．0

19．フート0．3

16．7＋2．0

17．3＋1．2

64．0＋0．8

63．0＋1．8

60．3＋2．3

60．7±2、2

59．3＋1。9

Polyv1ny】

　chloride

　0

　7

14

28

56

8．2＋0．2

9．3＋0．3

9．4＋0．3

9，4＋0．3

9．0＋0．2

11．8±1．4

11．8十2。3

12．8＋1．4

11．0一←1．6

12．9＋1．3

5．5＋0．7

4．8±0，3

5。5＋0，7

4．5＋0、7

5．3＋0．8

17．3一←1．1

16．5＋2．3

18．3＋1．7

15．5一←1．3

18．1一←2．0

67．3＋1．9

67．8一←1．1

62．3＋1．7

62．0→一〇。7

61．5→一〇．9

Numera！s　in　the　table　indicate　mean　and　standard　errQr　from　3　to　4　rabbits

リア二二ールおよび塩化ビニール埋没群では大きな変

化は見られなかった．比重ならびに血清粘度において

は各埋没鮮とも埋没後，特に大きな変化は認められな

かった．

　血液凝固時間に及ぼす影響

　Prothrombin時間およびthrombelastogramの両者

から検討を加えた（Table　3，　Fig．1）。　Prothrombin時

間は各埋没群とも埋没前値に比べて軽度の増加を示し
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24

1

Fig．　L　Example　of　thrombelasωgram　after

　三ntra－aortic　implantation　of　plastic　samples

　1：Tenon，2：Polyvinyl　chloride，

　4：Polyaceta1

たが，いずれにおいても有意の変化は認められなかっ

た．

　ThrQmbelastogramでは，　r値およびr＋k値にお

いてテフロン．ポリアセタール埋没群ではそれぞれ埋

没70目で埋没二値に比べていずれも低い値となっ

た．しかし有意差は認められず，14日以後では両埋没

群とも埋没前の値に回復した．一方，塩化ビニール埋

没群のrおよびr＋k値の変動は小さかった．

　k値は各埋没群とも特に変化は認められなかった．

　最大振幅では各埋没群とも埋没後経過日数にしたが

って軽度の減少傾向を示したが，埋没後56日目にお

いても有意差は認められなかった．

考 察

　代用心臓弁材料の生体に及ぼす影響に関しての実験

的研究として，生物弁につV・ては　Lam8），2immer・

manら9）の心外膜片および大動脈片の上行大動脈内挿

入，および松田1。）の外醗動静脈片の心臓内挿入におけ

る生物組織片の運命，挿入部位の病理組織学的な検索

および全身に対する影響，すなわち，体重の推移，発

熱，白血球数，胸腔内滲出液等について検討した報告

がある，一方，人工弁についてはテフロン，テトロン，

ナイロン等を血液に接するように犬腹部大動脈管壁に

埋没させた市川11）の実験およびLawrence！2）らのポリ

塩化ビニールのウサギ背部埋没についての報告がある

が，いずれも病理組織学的な検索を行なったものであ

り，血液に及ぼす影響についてはなされていない．今

回われわれはウサギ総頚動脈にテフロン，ポリアセタ

ールよおび塩化ビニール片を56日間埋没し，これら

プラスチック移植による血液に及ぼす影響を観察し

た．

　本実験においてウサギ総頚動脈内に検体埋没後5日

頃まで体重増加抑制の傾向が見られたが，6日以後で

は体垂増加を示すようになり，また特に異常と思われ

る症状も観察されなかったことから，埋没手術による

影響と考えられる．

　血液学的検査のうち，赤血球数，hemo910bin量は

埋没後の日数経過にしたがって各埋没群とも軽度の増

加傾向が認められ，埋没後56日目で埋没二値より高

い値を示し，テフロン埋没群において著明であった・

：奉実験は現在続行中でこの点については今後検索した

い・白血球数については松田10）が犬を用いて外醗動脈

および静脈を心臓内に移植した二合，2週頃まで増加

が認められ，漸時回復に向つたと報告しているが，こ

のような所見は本実験では認められなかった．

　Hematocrit値はテフロン埋没群の28日目，56日目

に増加が見られたが，これらの値はいずれもGardner

13），MacNamee14）らの報告にも見られるように正常ウ

サギhelnat㏄rit値の範囲内に入るものであった．

　比重はScarbOrough15）も報告しているように正常

ウサギ比重1・046から1．059の範囲内に入る値であ

った．

　血液凝固系に関する検査として測定した，prothr・

ombin時間ならびにthrombelastogramにおいていず

れの検体も埋没後，軽度であるがprothrombin時間

は長くなり，thr。mbe！astogramの最大振幅は減少傾

向を示し，血液凝固遅延傾向を示すような成績が得ら

れたが，これらの変化はいずれも小さかった．また，

血液凝固が遅延したとき減少するといわれている血小

板数やhematocrit値の上昇7），あるいは循環障害が

起こったとき増加するといわれている血清粘度16）にお

いても特に変化は見られなかった．

　人工心臓弁材料は生体にとっては異物であり，その

血管内埋没は血栓形成に関与する因子として血管，血

液成分，血流，血管内皮細胞等に影響を及ぼすものと

考えられるが，現在までの実験において，血液の面か

ら観察した限り，血栓形成に及ぼすと思われる大きな

影響は見られなかった．

　松田1。）は犬を用いて左心室内，右心室内および大動

脈内に自家外瞭静脈を挿入し，病理組織学的な観多；1ミを

行なった結果，病理組織学的変化は軽く，器質化良好

で血栓形成も少なかったと報告している・

　また市川11）はテフロンを犬の腹部大動脈内に挿入

し，7日から40日までの病理組織学的観察を行ない，

7日，14日倒で血栓附漕が見られたが，21日以後では

器質化の過程が進行し挿入後40日例で，線維性結合

織および内皮細胞によるテフロンの被覆が完了し，完

全に血管壁内に埋没されるに至ったと報告している．

われわれはさらにプラスチック埋没後の血液成分や諸

機能を長期にわたり観察し，加えて病理組織学的な面

からも検索し，この種材料の生体に対する影響を観察

する計画である．
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む す び

　テフロン，ポリアセタールおよび塩化ビニール片を

ウサギ頚動脈を介して大動脈内に埋没し56日間にお

けるこれらプラスチックの血液に及ぼす影響を観察し

た結果，体重の変化，一般症状において特に異常は認

められなかった．

　赤血球数，hemo910bln量において埋没後の経過日

数にしたがって軽度の増加傾向が見られたが，白血球

数，hemogram，血小板数，　hematocrit値，比重およ

び血清粘度等に特に著明な変化は見られなかった．

　Prothrombin時間およびthrombe】astogramにおV・

ても著明な変化は認められなかった．

　本研究は昭和46年度厚生省医療助成研究により行

なった．
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ドリンク剤中のビタミンB、およびビタミンCの安定性

山羽　力・南原精一・足立　透

Stability　of　Vitamin　BI　and　Vitamin　C　in“Drink　Type”

　　　　　　Liquid　Multi－Vitamin　Preparatlons

Tsutomu　YAMAHA　Se三ichi　NAMBARU　and　T6ru　ADAcHI
　　　　　　　　，

　　Sixteen　commercial“drink　type”1iquid　multi－vitamin　preparations　were　stored　for　one　year　at　5。，25。

and　40。，　and　the　contents　of　vitamins　BI　and　C　were　determined　at　monthly　intervals．　Both　vitamins三n　alI

cases　decomposed　under　the　2ero　or丘rst　order　reaction．　The　average　degrees　of　degradat…on　of　vitamlns　Bl

and　C　for◎ne　year　storage　at　250　practically　corresponded　to　those　for　about　3　months　storage　at　40。．

HQwever，　the　detailed…nvestigation　of　each　preparation　revealed　a　considerable　difference　of　their　thermal

stability．

　　Three　methods　of　vitamin　C　determination　were　compared　in　this　investigation　and　it　was　suggested

that　smali　amounts　Qf　non－vitamin　C　reduclng　substances（reductones）wefe　formed　for　the　stQrage　at　40。．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　われわれは昭和43年以来，ビタミンB1，　B2，　Cを

配合したドリンク剤の一斉取締試験およびこれらに含

まれるB1およびCの安定性について検討を行なって

きた。

　また，昭和38年度の厚生科学研究において，市販

アンプル入り栄養内服液のアスコルビン酸の経時変化

についてArrheniusの式を用い，20。または25。の

1年の経時変化が40。または50。の何日に相当する
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Table　1．　Contents　of　vitamins　BI　and　C，　and　pH　values　ln　the　sampies　tested

Sample　No．

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

14

15

16

CQntent　of　V．　B1／bottle

1abeled

Fmgo

5

10

10

10

10

10

20

20

20

20

10

20

0

0

0

observed

6．2mg

5．4

io．6

1L4
11．9

10．1

13．2

26．8

26．2

＿＊

＿＊

＿＊

＿＊

Content◎f　V．　C／bottle

1abded observed

100mg
200

500

500

　0
　0
　0

　0
　0
1000

200

100

100

1000

400

30G

106mg
208

600

655

1280

216

102

121

1310

466

338

pH

3．20

4．05

3，25

2．50

2．70

3．45

2．50

3．10

3．50

3。50

3．10

2．50

2．85

3．50

4．10

3．go

＊V．Bl　dctermlnation　was　omitted

かを予想し，実測値との比較を行なった1・2）．

　今回はビタミンB1およびCを含有する16種類の

市販ドリンク剤を5。，25。，40。に1年間（一部は9か

月）保存し，ビタミンB1およびCの含有量を経時的

に定量したところ，平均値としては25。の1年間は

40。の約3か月に相当するが，個々の製品についてみ

るとかなりの変動が認められた・

　なお，ビタミンCの定量は従来，主としてインドフ

ェノール滴定法を用いてきたが，河内ら3）によって指

摘されたレダクトンの生成を考慮して，インドフェノ

ール・キシレン抽出法およびそのホルマリン変法を併

用しながら，その測定値のちがいやレダクトン生成に

ついて検討を行なった．

実験　方　法

　1．試　　　料

　ビタミンB1およびCをそれぞれ単独あるいは両者

とも含有する市販ドリンク剤16検体（B1のみを含む

もの5検体，B1とCを含むもの8検体，　Cのみを含

むもの3検体）を用いた．これらのB1およびCの含

量とpHをTable　1に示す．

　2．ビタミンBlの定量

　チオクローム螢光法5）により，壇酸チアミンまたは

硝酸チアミンとして定量・

　3．ビタミンCの定量

　インドフェノール滴定法6）およびインドフェノー

ル・キシレン抽出法7）またはそのホルマリン変法8）．

　4．保存温度

　5。，25。および40。．5。は氷室，25。は恒温室，

40。はふ卵器を使用した．

実験成績および考察

　1．平均値での傾向

　前期4）において，ドリンク剤を室温（実験室）に1

年間保存すると，B1含量の低下率はCが共存しない

と9．6％だが，Cが共存すると21．6％と高い値を

示し，またC含量の平均低下率は29．8％と大きいこ

とをみた．

　そこで今回は，9検体のドリンク剤（Table　1のNo．

1－9）を50，25。，40。の各温度で1年間保存し，B1

およびC含藍の平均低下率を求めた（Tablc　2），25。で

1年間保存したのちCの含11ヒの低下率（38．7％）は前

報の29．8％より8．9％多いが，これは保存温度のち

がいと，検体の種類と数のちがいによるものであろ

う．B1の低下率はCを含む製品の方が大きいことが，

この外合にもみられた・

　用いた製品のビタミンB1およびCの平均含量パ

ーセント（最初をすべて100％とする）の経時的な変

化は，Fig．1およびF19．2に示すように，各温度と

も近似的に明解あるいは一次いずれとも解釈できるよ

うな反応に従って分解する．ただしビタミンCの40。

の場合のように分解が著しくなるとこれからはずれて
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Table　2．　Average　decreases　of　vitamins　BI　and　C　contents　in　the　samples

　stored　for　one　year　at　50，250　and　400

Vltam三n　assayed

V．B1

V．C

Number　of　samples

5（not　containing　V．　C）｛

4（containing　V．　C）

4（conaining　V．　B1）

Average　decrease　　（％）

5。

LO

7．0

6。9

25。

8．6

15．5

38．7

40。

41．6

45．0

83．2
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くる．また25。，1年の保存は40。の何日に相当する　　に相当することがわかる，

かは，作図的にあるいは25。および40。における分解　　　2．各製品間のちがい

の速度定数をk1およびk2とすると，365日×（k1／k2）　　前述のように平均値で比較すると，25。，1年保存は

から求めることができる．いずれの場合もおよそ90日　　400の約90日に相当することが分るが，個々の製品
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Table　3．　Degradation　rate　constant　of　vitamln　BI　in　each　sample

Sample　No．

1

2

3

4

5

6

7

8

9

Order　of　τeaction

1st

〃

〃

zero

〃

〃

〃

〃

〃

DecompositiQn　rate　cons亡．＊

kl（25。）

0．0004

0．0012

0。OQQ6

0．0137

0．0110

0．0329

0．0137
一　　　　　　」

け　　　
0．0110

0．0219

k2（40。）

0．0013

0。0052

0．0026

0．0493

0．0877

0．1283

0，1260

0．0630

0．1041

　　　　Days　at　40。

（ニ＝one　year　at　25。）＊＊

1

90

82

82

98

50

go

P2

68

75

＊＊

De丘nidon　Gf　degτadation　constant：

　　k（zero　order）＝1／365〔100－V．　BI　remained（％）〕

　　k（1st　order）＝2．303／365×Iog〔100／V．　BI　remained（％）〕

Storage　days　at　40。　corresponded　to　the　degradation　degree　of　V．　BI　for　one　year　storage　at　25。

The　va！ues　were　caku！ated　from　the　formula　365xk1／k2．
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についてみるとかなりのバラツキがあることが分る．

　1）　ビタミンB1の場合

　9製品それぞれの経時変化をFig．3に示す・なお，

零次反応か一次反応かは個々の揚合についてより近い

方をとることにした．

　Fig．3にはNo．1～3（Cの共存するもの）はほぼ一

次反応で，他は零次反応で分解することを示したが，

各実験が一回ずつのデータなのでかなりのバラツキが

認められた．しかし温度に対する安定性が製品により

ちがうことが分る．Table　3には250および40。に

おける分解速度定数と，25。，1年保存が40。の何日

に相当するかを両温度における速度定数の比から求め

て記載した・これはFig．3の各製品について作図上

から求めた日数とほぼ一致する。

　2）　ビタミンCの場合

　Fig．4に示すようにCはB1に比べてどの製品も

25。および40。における含量の低下率が著しいが，最

近の試料（No・11～16）では5。に保存するとき，9か

月保存ではほとんど分解は認められなかった．分解の

反応次数は同次および一次のものが合い半ばしたが，

40。で6か月以上の保存でその分解の著しいものは，

複雑な分解を示すようでいずれからもはずれるように
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Table　4．　Degradation　rate　constant　of　vitam三n　C　in　each　sample

Sample　Nα

1

2

3

4

10

11

12

13

14

15

16

Order　Qf　τeact1Qn

1st

〃

〃

〃

zerQ

Ist

zero

〃

〃

〃

〃

Decompo＄ition　rate　con＄t．＊

k1（25。）

0．∞09

0．0020

0．0007

0．0006

0．0383

0．OOO7

0．1616

0，1233

0．0383

0．0959

0．0164

k2（40。）

0．0052

0．0072

0．0049

0．0036

0。2794

0．0046

0．4712

0．3479

0．3014

0．4192

0．2137

　　Days　at　400

（＝one　year　at　250）＊＊

63

101

52

61

50

56

125

129

46

84

28

＊　De5n三tlon　of　degradation　cQnstant：

　　　k（zero　order）＝1／365〔10Q－V．　Cτe鵬ained（％）〕

　　　k（1st　ordef）＝2．303／365×10g〔100／V．　C　remained（％）〕

＊＊ @Storage　days　aヒ40。　corresponded　to　the　degradation　degree　of　V．　C　for　one　year　storage　at　25。

　　The　values　were　ca】culated　from　the　formula　365×k1／k2

Tab】e　5．　Comparison　of　vitamln　C　contents　detcrmincd　bアthe　methりds　of

　indophenol　titration（Method－A），　indopheno1－xylene　extraction（Method－

　B）and　formalln　modi丘cation（Method－C）

StGrage　peτ玉od

　　（month）

1

2

3

4

6

9

V．Ccontent（％）at　25。

Method－A
lM・・h・・一B

99．7

96．8

96．6

89．9

85．6

78．8

90．0

87．3

79．7

Method－C

99．1

96．2

98．0

90．5

87．5

78．7

V，Ccontent（％）at　40。

Method－A

94．8

79，1

71．5

57，9

34．6

21．0

Method－B Method－C

59．6

34．8

18．3

t

96．0

77．3

68。9

55．5

29．5

15．9

The　values　in　the　Table　are　the　avemge　ones　of　the　seven　samplcs（No。10～16）

なる．

　B1の揚言と同様，その分解反応の連度定数と，25。，

1年保存に相当する40。の日数をTable　4にまとめ

た．Cの場合，25。と4Q。における相対的な分解率が

製品によりかなりちがうので，25。，1年保存に相当す

る40。の日数も約90日の範囲からはずれるものが目

立った・これはC自体の不安定性のほか，ドリンク二

一に含まれる他の成分のちがいなどが影響を与えてい

るためと思われる．

　3．ビタミンCの定量法の検討

　われわれはビタミンCの定量には試料溶液を直接イ

ンドフェノールで滴定する簡便法（A法）を用いてき

たが，Cの分解に伴なう褐変化や非ビタミンC還元物

質（レグクトン）の生成などによる影響を調べるた

め，インドフェノール・キ・シレン抽出法（B法）および

同ホルマリン変法（C法）を用いた・

　すなわち，試料溶液に加えた一定量のインドフェノ

ール溶液をキシレンで抽出後比色する（インドフェノ

ール・キシレン抽出法）ほか，試料溶液にホルマリン

を加え，ビタミンCのもつ還元力を消失させたのち，

インドフェノール溶液を加え直ちにキシレン抽出を行

ない比色して，非ビタミンC還元物質による影響を除

いた（ホルマリン変法）．

　Table　5にはビタミンCを含有する7検体（No．10

卍16）の9か月までの経時変化を上記の3方法で測定

した結果を示してある．25。の場台はこれらの方法に
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Table　6．　Formation　of　non－vitamin　C　reducing　substances（reductones）in

　each　sample　for　six　months　storage　at　40。

Sample　No．

10

11

12

13

14

15

16

V．Ccontent（％）

Method－A

42．1

40，0

12．2

38．4

41，6

21。ユ

56．6

Method－B

39．7

37．8

13．3

36．5

42．9

18．9

54．5

八贋ethod＿C

34．1

30．3

7．1

30．1

37．9

11．6

50．7

Reductones（％）

　（B）一（C）

5．6

7．5

6．2

6．4

5．0

7．3

3．8

よる測定値はほぼ同じある・40。の揚合は滴定法と抽

出法ではあまり差がないが，保存期間が経つにつれて

平均数パーセントのレダクトンの生成（B法とC法の

差）が認められた．なお9か月のようにビタミンCの

分解が著しくなると再：びレダクトン量は減少した。

　40。，6か月保存した各製品ごとのレダクトン量を

Table　6に示す．レダクトンの生成率は製品により異

なり，必ずしもビタミンCの分解率と平行しない．

結 論

　1）　ビタミンB1およびビタミンCを含むドリンク

剤の経時変化において，25。，1年中保存による含量の

低下は平均値としては40。，約90日に相当するが，

詳細に検討すると各製品ごとにかなりの変動が認めら

れた．

　2）5。，25。，40。の保存では大体において零次ある

いは一次反応に従って分解するが，40。において分解

が著しい場合（特にビタミンCの埋合）はこれらから

はずれるようになる．

　3）　ビタミンCの経時変化をみる場合，インドフェ

ノール滴定法，インドフェノール・キシレン抽出法お

よび同ホルマリン変法のちがいを検討したが，分解反

応の概略を調べるにはいずれの方法でも大差はない・

40。，6か月近く保存すると，数パーセントの非ビタミ

ンC還元物質（レダクトン）の生成が認められた．
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発熱性物質に関する研究（第10報）

白血球性発熱物質の殺菌作用について

吉田　稔・小川義之・加納晴三郎

　　　　Studies　on　the　Pyrogen．　X

Bactericidal　Action　of　Leucocytic　Pyrogen

Minoru　YOslllDA，　Yoshiyuki　OGAwA　mld　Seizaburo　KANoH

1．　Leucocytic　pyrogen（LP）derived　from　the　exduate　of　granulocytes　f2；τノf∫ro　showed　the　bacter三cidaI

activlty　on　E．‘oZεcells．　It　was　similar　to　cationlc　protein　of　granulocytes，　but　weaker　than　the　latter。

2．　Release　of　bactericidal　substance　from　the　granulocytes　depcnded　on　the　incubation　time　of　thc　cells

at　370　fπ　τ7”ro．

3．

4．

5．

6．

Bacteric三dal　activit｝・of　LP　did　not　innuence　by　the　incubation　of　stationary　or　shaking．

Bactericidal　substance　was　heat－stable．

Molecular　weight　of　bactelicidal　substance　was　lower　than　10，000　by　use　Qf　Dia且。　membrane．

Bactericidal　substance　inhibited　the　oxygen　uptake　of　五こ‘01f　celIs　at　the　concentration　of　100μg／

2．3ml　by　manometric　method．

（Received　May　31，1972）

　著者らはさきに白血球性発熱物質（LP）の物理化学

的ならびに生理学的特性について検討し，本物質が不

安定な物質であることを明らかにした1），

　一方多核白血球は喰菌作用を示し，感染防禦機構の

重要な要素である．喰菌された菌はいわゆるCα酌πf‘

♪ro励：により不活化されるものと考えられるが2β），

多核自血球の培養中に遊離するLPと同一のものであ

るか否かは不明である．

　GLADSTONE　ら2，3）はβα5f‘ρro’6加の殺菌作用に

ついて報告しているが，著者らは，この報告に基づき，

LPが同一の作川を有するか否かについて検討を行な

ったので以下に報告する。

実験材料と方法

　1）濃縮白血球性発熱物質（Conc・一LP）の調製

　家：兎腹水系多核白血球（採取方法は前報り参照）を

41。，ro11er　tubeで保持した後，800×9で5分問遠沈

し，分離した上清をさらにCarbowax　6，000を用いて

適当な濃度に濃縮，生理：食塩水で透析し，調製した．

　2）多核白血球より0αffo雇C　profε加の調製

　家兎腹水系多核白血球のZン∫・5・〃zθのCα’f・2zfc

〃’o～θ”zはCOHN5）の力法に準じ，　Zッ∫0502πθを調製

し，0，2N一硫酸抽出，20％アルコールによリ沈殿さ

せ，凍玲lli乾燥後，生理食塩水で適当な濃度の溶液に調

整した．

　3）LPの分画

　LPをDiano　membrane　PM－10を用い分子量10蛋

以上と1Q4以下のものに分離，凍結乾燥後，生理食塩

永で適当な濃度溶液に調整した．さらに分画を行なう

揚合，同じくDiaH・membrane　PM－30を用い，分子

量1×104から3×104と3x104以上に分画した・

　4）　殺菌作用の活性の測定

　生理食塩水中でEω”ひK7βの適当な菌数と前

述のサンプルとを37。，30分間反応後，適当な菌数ま

で稀釈調整後，平板寒天培養法により16時間培養後，

そのコロニー数をかぞえて生菌数とした．

　5）　発熱活性（FI－3）の測定

　前報6）に準じて行なった．

　6）色素透過性活性（PF－2）の測定

　家兎背部の毛を刈り，その部位にサンプル0．1m’／

site皮内注を行ない，その後，耳殻静脈より2％

Trypane　b！ロ。　2　m〃kg静注後，一定時問後，注射部

位に透過する色紙乏による染色面積を測定してその活性

とした．

実　験　結　果

　1）Conc・LPおよびごCαf’oπま。　profε加の殺菌作

用について

　調製したConc．　LPとCβ’∫oηfcρro∫8f7zにつV・て

且co〃に対する殺菌作用を検討した結果をFig．1に

に示す．すなわち，’medium中にConc．　LP　50μ9／mZ

の存在におV・て9×102の生菌数が5x102に減少し，
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また，2．3×102の生菌数が8×10に減少した．

　一方，Cαオfo2～f6ρrO！6fπについてはmed｛um中に

同じく50μg／mJの存在において3．2×103の生菌数

が2．2×102に減少し，また，3．8×102の生菌数が

1，8×10に減少した．この結果，Conc．　LPは殺菌作

用も示すことが明らかとなった．しかし，その作用は

Cα’fo加oρro’e加よりも弱いものであった．

　2）Conc・正P中の殺菌作用物質の多核白血球より

の遊離について

　1）の実験から，Conc．　LPが殺菌物質をもつことが

明らかとなったのでつぎに多核白血球よりの殺菌作用

物質の遊離とincubation　timeとの相関関係について

検討した．その結果はFig．2に示すようにincubation

timeとともに殺菌作用物質の遊離が増加することが
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Table　1．　Fractlonatlon　of　pyrogeniclty　and　permeabil重ty　from　LP　by　DiaHo　membrane

FI－3，（mJ／k9） protein（μ9／mJ）＊
Speci丘。　activity　　　　　Spec量丘。　activity

FI－3／protein（μg）＊　　PF－2／protein（μg）＊

Orlgln31　LP

MWく104
104くMw
10｛くMWく3x104

3×104＜MW

19．0

8．6

17．6

11．6

10．4

195

15

180

10

170

0．1

0．57

0．1

1，16

0．06

0．7

0．005

0。033

＊　PrQtein　was　estlmated　by　Folin　method

明らかになり，自血球由来のものと推定される．

　3）殺菌作用物質の物理化学的性質について

　£‘・”に対するConc・LPの殺菌作用について検

討した．すなわち，56。，85。で60分間加熱するとき

無処置の揚合と著明な差異を認めなかった（Fig，3）の

で加熱に対しては，かなり安定であることが明らかに

なった。

　4）　殺菌作用におよほす反応条件の検討

　殺菌作用物質の殺菌作用におよぼす振盗と静止との

反応条件を比較するため同じ37。で一方は静止状態

と，他方70回／分振盛状態と比較した結果はFig．4

に示したように両者の間には差異を認められなかった．

　5）Conc．　LP分画の殺菌作用について

　著者らはさきにしPをBiogel　P－150でゲルろ過す

ることにより，分子量約9×1G4の高分子の発熱活性

を有する分画と分子量約9×103の低分子の末楕皮膚

毛細血管色素透過性甲山作用を有する分画とに分離し

た7）．本報ではDianQ　membraneのPM－10，　PM－30

を乱川し，分子量1×1び以下，1x10｛～3x104，3×

1ひ以上に分画し，それぞれについて発熱活性および

色素透過性活性を検説した．その結果はTable　1に示

すように，1×104以下の分画では発熱活性が弱く，

1×104～3×104分画にその主なる活性が存在すること

が明らかになった．一方，色素透過性活性は10｛以下

の分画に著明な活性を示し，他の分画ではほとんど活

性が認められなかった．そこで，この分画について，

殺菌作用を検討した結果をFig・5に示す．すなわ

ち，1×104以上の分画ではその作用を認めず，104以

下の分画のみその作用を認めた．この作用は著明で，

medium中30μ9／m1で9×102の生菌数が6×10に，

6×103の生菌数が6×102に減少した．

　6）Conc・LPのE・co’」細胞呼吸に対する影響に

ついて

　C〔mc．　LPの殺菌作用がどのような機作によって現

われるかを検討する最初の段階として且ω∬細胞呼

吸に対ナる効果をワールブルグ検圧計を用いて検討し
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Fig．5．　Bacterlcidal　action　of　the　fract五〇n．

　ated　Conc．一LP　by　Dlano　membrane

た．その結果はFig．6に示すように100μ9／2。3mJ

でεco～f細胞呼吸を約35％抑制した．　Cα∫ゴ。πfo

♪rOfεfηについても同様に検討したが約60％抑制を

認めた．

考 察

　多核白1血球は炎症，発熱現象において重要な役望河を

はたし，その機能の一つとして喰菌現象とそれに伴う

殺菌作用がある．この作用が白血球の～ン∫o∫o〃ぽ穎粒

中のCαごξω‘ξcρrαe肋であることはすでに報告され

ている2向．

　多核白血球から遊離するLPが発熱媒体であるのみ

ならず炎症における血管透過性因子を含むことも明ら

かであるが，著者らはしPについて，これらの両因子

がゲルろ過によって分離されうることを報告したり．

今回の報告は多核白血球の喰菌作用に関与する加5f6

ρr硯ε加がLP遊離中に随伴するものか，または，
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Fig．6。　Effect　of　Conc．一LP　and　cat三〇n三。　proteln　on　the　respiratiσn　of且‘01∫ce1】s

　Cell　Nα5×107　cells／m1，　medium：　citrate－phosphate　buffer　（pH　6．5）

　glucose　O．06　m（丘na1）　Conc．一LP＝Cationic　protein　100μg（丘na1）

LP自身の性質によるものかを明らかにするために

丑ωκに対する殺菌作用を有するかどうかについて

検討した．その結果，弱いながら且ω々に対して殺

菌作用を有し，しかも，LPのDianQ　memb｝aneに

よる分画のうち，主として低分子分画（分子量1び以

下）に存在することが明らかとなった．また，加熱に

対してもきわめて安定であり，セロファン膜において

非透析性であることが明らかになった・

　以上の結果と著者らがさきに報告した色素透過性活

性が同じ低分子分画に存在していることは炎症反応を

解明する上に興味あることと考える．また，殺菌作用

物質の多核白血球からの遊離はら・50∫0膨の遊離8）と

よく似たpatternを示すことから，おそらくLPに存

在する殺菌作用物質はCαごfoηfcρrOf8∫η2・3）ではない

かと推定される．さらに，色素透過性活性物質と殺菌

作用を有する物質が同一物質であるか，あるいは同じ

分子サイズを有する複合体であるかどうかについては

今後追究するつもりである．

結 論

　1）Conc　LPは，白血球のCαf’oηfcρrOfεfπと

同様に瓦ω”に対し，殺菌作用を弱いながら示し

た。

　2）ConこしP中の殺菌作用物質は，多核白血球の

培養時間とともに増加ナる．

3）殺菌作用物質の活性は，37。で静止あるいは振

撮状態で保持しても両者の問に差異はない・

　4）殺菌作用物質は加熱に対して安定である．

　5）殺菌作用物質はD三aHo　melnbraneで分画した

結果，分子量104以下の分画に存在する・

　6）殺菌作用物質は瓦‘o〃細胞呼吸に対して100

μg／2・3m♂で抑制効果を示した．
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大腸菌菌体構成成分の発熱活性と毛細血管

　　　　　透過性充進活性について

西尾　晃・川崎浩之進・加納晴三郎

Studies　on　the　Pyrogenicity　and　Permeability　of　Cellular

　　　　　　Components　from　E∫漉8r勲ガα‘01∫

Akira　NlsH【o，　Hironoshin　KAwAsAKI　and　Selzaburo　KANolI

o

　　Relationship　between　pyrogenicity　and　permeability　of　cellular　components　of　E．ωZf　was　studied　in

rabbits，　and　the　following　results　were　obtained：

　　1）　The　fraction　of　lipopQlysaccharide（LPS）obtained　by　the　hot　phenol　method　has　the　strongest

pyrogenicity　and　permeability　in　rabbits．

　　2）　The　fractiQns　of　ribonucieic　acid，　deoxyribonucle三。　acid　and　mucopeptide　have　the　weak　actlvities　in

rabbits．

　　3）　Permeability　induced　with　LPS　was　enhanced　in　rabbits　which　were　immunized　by　heat－ki11ed

vaCCme。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　グラム陰性桿菌の菌体成分のうちで，最も特徴的な

生理活性を示す成分は内毒素であり，そのさまざまな

生理活性のうちで発熱性が最も著しいことはすでによ

く知られている．内毒素はリン脂質多糖体（1ipopoly・

saccharide；LPS）を主成分とし，　V・わゆる発熱物質と

よばれるもののほかにたん白質および核酸を随伴して

いる．

　細菌細胞の化学成分としては，そのほかに多糖体，

糖たん臼，ビタミンおよび無機塩などが含まれてい

る．内毒素の示す生理活性は発熱性以外に炎症反応に

重要な役害llを示す末槍血管透過性の充進作用がある・

発熱反応が炎症反応の垂要な因子であることは知られ

ているが，発熱物質に関してこれらを具体的に示した

報告は少ない・発熱性と血管透過性の充血性が内毒素

固有の不可分の性質であるのか，または内毒素構成成

分による性質であるのかを明らかにする必要がある・

　本論文は，この点を明らかにするために，細葱細胞

の化学的諸成分を分画し，それらの生理活性，発熱性

と血管透過性の充進性とを比較し，両者の特性に共通

性があるか否かを明らかにしょうと試みたものであ

ろ．

実験材料および方法

1）　家兎体温の測定および発熱量（Fever　Index；FI）

　の計算：前報1）に従った。

2）　使川菌および菌の培養＝

3）　苗llく成分の分画

’髄

�P）に従った．

　i）LPS分画の調製：We・tpha1ら2）の方法に多少

　　の変更を加えた加納ら1）の方法に従い，粗製およ

　　び精製LPS分画をえた．

　ii）Ribonucleic　acid（RNA）の調製：超音波処理

　　（20KC－10　mh1）した菌体からRalphら3）の方法

　　に準拠してRNAを調製した．すなわちフェノー

　　ル処理で粗製のRNA分画（1）をえた．さらに

　　2一メトキシエタノールを用いて精製RNA分画

　　（H）をえた．

　iii）Deoxyribonucleic　acld（DNA）の調製：Marmur4）

　　による方法に準拠した・すなわちs。d量um　laury且

　　sulfateで処理した菌1‡：よリクロロホルムおよび

　　イソアミルアルコールにより除たん白し，エタノ

　　ールによりRNAを除き粗製のDNA分画（1）

　　をえた，さらにRNase処理したのち，上述の操

　　作を繰り返して精製DNA分画（H）をえた．ま

　　たさらにイソアミルアルコール処理を繰り返して

　　精製DNA分画（皿）をえた．

　iv）翻胞壁ムコペプチドの調製l　RoUaら5）の連鎖

　　球菌でのムコペプチド調製法に準拠した．すなわ

　　ち菌体を超音波処理（20KC－IUmin）によって

　　破壊したのち，遠沈によリ細胞壁分画をえた．さ

　　らにホルムアミドを用いてムコペプチド分画をえ

　　た．

4）化学分析：．総窒素はmicro－kjeldah1法，また総リ

　ンはFiske－Subbar・w法により定量した．ヘキソー

　スはMorrls6）のアンスロンー硫酸法，ヘプトース
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Table　1．　Relationship　between　pyrogenicity　and　permeability　in　each

　fraction　of互．‘oJf

Material Chemical　analysis（％）

　N　　　　　　　P
　Dose
（μ9／kg）

Pyrogenicity　　　　Dose
　　FI－5　　　　　（μ9／site）

Permeabi1虻y

　PF－3

Heat－killed　whole

cel1
10．0 1．5

10，0

5．0

1．0

0．1

95

42

36

24

10．0

5．0

ユ．0

0．45

0．28

0．ユ0

Purified　LPS 4．5 1．5

0．05

0．025

0．001

66

38

26

10．0

5．0

1．0

1．13

0．98

0．85

Crude　LPS 8．6 4．8

0．5

0。125

0．06

64

54

38

10．0

5．0

1，0

1．00

0．93

0．75

RNA－fraction 7．3 4．0

0．5

0．125

0．03

74

66

32

10．0

5．0

1．0

0．45

0．30

0．20

DNA－fraction 7．4 1．0

5．0

0．5

0．1

0．05

64

38

26

工4

10，0

5．0

1．0

0．73

0．50

0．25

Protein－fraction 11．9 0．1

5．0

1．0

0．5

76

34

20

ユ0．0

5．0

1．0

0．50

0．38

0．38

　はシステインー硫酸法7）に準拠したOsbQrn8）の方法

　で，また2－keto－3－deoxyoctonic　acid（KDO）はチオ

　バルビツール酸法9）に準拠したOsborn8）の方法，脂

　肪酸は　Haskins1。）の方法により定量した．たん白

　はLQwry－Folin法11）により定量した．　RNA含量

　の260mμの吸収による定量は，酵母RNA（Difco

　製）を標準品とした．d一リボースはオルシノール反

　応12）で，2一デオキシーd一リボースはジフェニルアミ

　ンー酢酸法13）により定量した・

5）毛細血管透過性充進活性の測定14・15）：家兎背部皮

　内にLPSまたはほかの分画を生理食塩水に溶解し

　て0．1mZずつ注射し，同時に0．5％Evans’blue

　生理食塩水溶液を2m♂／kg静注した．30分および

　3時閥後に，皮内注射部位の透過性を色素の漏出面

　積（cm2）で測定し，それをそれぞれPF一α5，　PF－3

　と表示した．

6）抗体価の測定：前報1）に従った．

7）その他：使用する器具はすべて常法によリパイロ

　ジェンーフリーとした．そのほかの必要な事項につ

　いては，それぞれの個所で記述した．

実　験　結　果

〔1〕Westpha1法による菌体成分の分画と各分画の

　生物学的活性

　α｝各分画の発熱活性と毛細血管透過性西進活性の

比較

　前述した方法で分画した各分画，および比較のため

加熱死菌の生物学的活性を検討する目的で各分画の発

熱活性と毛細血管透過性充進活性を測定した．その成

績をTable　1に示した．表に示すごとく精製LPS分

画で発熱活性および透過性冗進活性がともに最も高か

った．しかしほかの分画にも両活性が存在し，特に

RNA分画の発熱活性が高かった．

　（2｝活性の高い分画，すなわちLPSとRNA分画

の化学組成の比較

　精製LPS，粗製LPSおよびRNA分画の化学組成

を比較するため，総窒素および総リンを定量するとと

もに，LPSの構造と関係しているヘキソース，ヘプト

ース，KDOおよび脂肪酸を定量した，またそれぞれ
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Table　2．　Chemlcal　analysis　of　the　cellular　components　of五∴colf

Ckemical　compos正tions（％）
Fraction

N P RNA Hexose HeptOse KDO　　Fatty　acids

Puri丘ed　LPS

Crude　LPS

RNA

4．5

8．6

7．3

1，5

4．8

4．0

12．5

85．0

76。5

22．5

10．8

10．8

6．5

4．3

4．3

2．6

1．6

1．6

10．5

7．0

5．6

Table　3．　Pyrogenicity　and　permeability　during　the　puri丘cat量on　of　RNA　from且‘oJ∫

Fraction 　　Chemical　analysis（％）
N　　　　　P　　　　　d－Ribose

　Dose　　Pyrogenicity　　Dose　　Permeability
（μg／kg）　　　　FI－5　　　　（μg／site）　　　PF－3

RNA－1 14．9 3，8 12．0

0．5

0，1

0。05

0．025

60

49

28

12

20．0

10．0

5．0

1．0

0．90

0．75

0．60

0．35

RNA－II 10．2 5．0 12．0

5．0

1．0

0．5

0．1

13

10

6

4

20．0

10．0

5．0

1．0

0．68

0．50

0．28

0．15

Table　4．　Pyrogenicity　and　permeabllity　during　the　puri丘cation　of　DNA　from瓦‘o〃

Fraction
　Chemical　analysis（％）

　　　　　　　　2－deOxy－

NPd－rlbOse

　Dose　　Pyrogenicity　　Dose　　Permeabi正ity

（μg／kg）　　　　FI－5　　　　（μg／site）　　　PF－3

DNA－1 4．6 1．2 1．0

50．0

10．0

5，0

1。0

36

22

18

6

20．0

10．0

5．0

1．0

0．65

0．33

0．13

0．03

DNA－II 9．2 1．0 1．6

50，0

10．0

5．0

1．0

14

10

2

1

20．0

10．0

5．0

1．0

0．20

0。15

0．03

0．03

DNA－III 11．O 4．1 26．0
5G．0

10．O

4

2

20．0

10，0

0．03

0．03

の分画中のRNA含量も比較した．その成績をTable

2に示した．表に示すごとく精製LPSは粗製LPSに

比し糖，KDOおよび脂肪酸の含量が多く，　RNA含

量は少なくなっており，化学組成と両活性がほぼ一致

していた．

〔H〕　正PS以外の菌体成分の生物学的活性の検討

　Westpha1法により分画したLPS以外の分画，すな

わちRNA，　DNAおよびたん白分画にも発熱活性な

らびに透過性充進活性が認められた（Table　1）．それ

故，これら分画の両活性がLPSの混入によリ示され

るものであるか否かを検討するため．菌体よりRNA，

DNAおよびムコペプチドをそれぞれ特異的に抽出す

る方法を用いて分画した．

｛11RNAの調製と活性

　前述した方法でRNAを調製し，発熱活性と毛細血

管透過性日進活性を測定した．その成績をTable　3に

示した．表に示すごとく超音波処理三体よりフェノー

ルで抽出した核酸分画（RNA一（1））では，かなり高い

活性がみられたが，この分画を2一メトキシエタノール

処理して多糖体を除V・たRNA一（II）分画では，特に発
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Table　5．　Pyrogenicity　and　permeability　during　the　puτi丘cation　of　Mucopeptld3

　from　E．‘o〃

Fraction Chemical　analysis（％）

　N　　　　　　P
　Dose
（μ9／kg）

Pyrogenicity

　　FI－5
　Dose　　　Permeability
（μ9／site）　　　　　PF－3

Cell　walI 9．1 0。5

50．0

10．0

5．0

0．5

76

54

42

22

20．0

10．0

5．0

1．0

0．90

0．80

0．38

0．10

ムiucopept三de 1L8 0．8

50．0

10．0

5．0

0，5

65

23

24

13

20．0

10．0

5．0

1．0

0．38

0，25

0．18

0．05

Table　6．　EEect　of　immunlzation　with　E．　co麗vaccine　on　permeability　induced

　with　cellular　components　from瓦ωJf

Fraction 　Dose
（μ9／site）

Normal　rabbits

　HA＝20
Immune　rabbits

　HA：210
PF－3（PF－0．5） PF－3（PF－0．5）

RNA－II

20，0

10．0

5．0

1．0

0．67

0．50

0．29

0．16

0．35

0．33

0．15

0，05

DNA－II

20．0

10．0

5．0

1．0

0．18

0．15

0．04

0．12

0，06

ム｛ucopeptide

20．0

10．0

5．0

1．0

0。37

0、25

0．17

0．06

0．38

0．26

0．11

0．04

LPS

20．0

10．0

5．0

1．0

1．15　　（0．20）

0．98　　（0．08）

0．79　　（0．06）

0．49　　（0．04）

1．57

1．36

1．06

0．82

（0．44）

（0．37）

（029）

（0．14）

熱活性の低下が著明であった．

（2）DNAの調製と活性

　前述した方法でDNAを調製し，発熱活性と毛細血

管透過性充進活性を測定した．その成績をTable　4に

示した。表に示すごとく精製が進むに伴いDNA分画

中の2一デオキシーd一リボース含量は増加するが，それ

にほぼ逆比例して発熱活性および透過性冗進活性が減

弱した．

｛3｝ムコペプチドの調製と活性

　前述した方法により細胞壁分画と細胞壁ムコペプチ

ド分画を調製し，発熱活性と毛細血管透過性充進活性

を測定した．その成績をTable　5に示した・表に示す

ごとくいわゆるムコペプチド分画の発熱活性ならびに

透過性充進活性は，さほど強くはなかった．なお活性

の検討は，各分画を20KCで10分問超音波処理した

のちに行なった．

〔皿〕免疫家兎の各分画に対する感受性

　前報1）において，大腸菌の加熱死菌で家兎を免疫し

たときの血中抗体価（0抗原凝集価：HA）の形成過

程，ならびにその家兎の精製LPSに対する感受性が

詳細に検討され，0抗原による抗体価の上昇と発熱反

応の低下とは必ずしも平行しないことが報告された．
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　本報では，前報1）と同様の実験系で，感受性の変化

を透過性を指標として検討した．すなわち免疫家兎に

LPS，　RNA，　DNAおよびムコペプチド分画の1～20μ9

を皮内注射し，これら各分画の透過性充進活性を測定

した．その成績をTable　6に示した・表に示すごとく

LPSによる透過性は，：免疫家兎では多少増強された

が，ほかの分画による免疫家兎の感受性は対照に比し

それほど差がなかった．

考 察

　以上の実験結果より，著者らは大腸菌のLPS分画

が発熱活性ならびに透過性充進活性ともに最も強力な

分画であることを示しえた，この分画はTable　2に示

したごとく，グルコース，ヘプトース，KDOおよび

脂肪酸を含有することからWestphalら16）が提示し，

持田ら17）も支持しているLPSの推定構造を有する物

質を含む分画であると考えられた．しかしこの分画に

は徴量のRNAが含まれており，このRNAがただ単

に混入しているのか，あるいはLPSの構造，つまり

活性と関係があるのかどうかについてはいまだ明らか

でない．この問題の直接的な解答にはならないが，

RNAを前述の方法により抽出精製したところ，　Table

3に示したごとくRNA分画の発熱活性は精製に伴い

減弱した．この成績と持田ら17）の成績から大腸菌では

LPS分画に含まれるRNAは単に混入しているRNA

である可能性が大きい．しかし加納ら18）および小川ら

19）の酵母RNAと発熱性の関係を調べた成績ではLPS

分画からRNAを除去すると発熱活性が減弱するとさ

れており，この問題は今後さらに詳細に検討されるべ

き問題と考えられる．

　つぎに前報りでの0回忌による家兎の流血抗体価の

上昇とLPSによる家兎の発熱性との関係を調べた成

績と対比させるため免疫家兎に対する六体成分の透過

性）t進活性を調べた（Table　6）．発熱性で検討された

成績とは異なりLPSによる透過性開進現象は，免疫

家兎で多少増強された．このことは，LPSと末槍血管

との反応は流血抗体価の上昇と一部分平行関係にある

ことを示し，血管内皮系とLPSとの問にある種の抗

原一抗体反応の存在が想像された．この点に関して

は，今後さらに詳細な検討を加える予定である・

総 括

1）大腸菌をWestpha1法に準じて分画し，各分画

（LPS，　RNA，　DNAおよびたん白）の発熱活性ならび

に毛細血管透過性充進活性を測定した・

　2）RNA，　DNAおよびムコペプチド分画をそれぞ

れに特異的な方法により分画し1）と同様にその活性

を調べた．

　3）以上の成績より，LPS分画の発熱活性ならびに

毛細血管透過性充進活性が最も強力であった．ほかの

分画は精製するにしたがって活性が低下した．

　4）　LPS分画による毛細血管透過性充進現象は，加

熱死菌で免疫し0抗原凝集価の上昇した免疫家兎では

多少増強された．
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P∫6γocα吻‘s勿砒z‘s　WILLD．および」％’ぬ1伽263

　　　　ROLFEの葉に含まれる抗腫瘍性物質

遠　藤　英　夫＊・宮　崎　幸　男

AIlti・tumor　Substance　in　the　Leaves　of　P’6ro‘αrρπ5　fだ読‘配5

　　　　　　WILLD．　and　R灘4Z∫磁μ5　ROLFE

Hideo　END6　and　Yukio　MIYAzAKI

　　Powdered　Ieaves　of　2162　plant　species　were　iロcontact　w髭h　Whrllch　ascltes　carcinoma　ce】ls　i．μin　mice．

　　P’6ro‘4脚∫帽蜘5　WILLD．　and　Pゆ’4σ1伽π5　RoLFE　signi丘cantly　inhibited　the　growth　of　the　cells．

　　Adried　co】d　water　extract　of　the　leaves　was　given　to　mice　i．　p．　bearing　Ehrlich　ascites　carcinoma（70

mg／kg／dayXlinj・）．

　　All　controls　dled　withln　21　days　of　the　treated　group，40／50　survived　more　than　84　days．

　　Nuclei　and　cytoplasmas　Qf　tumor　cells　became　sQft　and　Iarger，　and　then　were　disintegrated．

　　Actlve　principle　was　isolated　by　gei丘Itratbn　of　aqueous　extracし

　　Its　principal　part　is　an　acidlc　polypeptide，　whlch　cons三sts　of　17　amino　acid5　LD－50（30）in　mice　is　122

π19／kgi．P．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　植物の葉，幹，根から抗腫瘍性物質を分離抽出した

研究は数多く知られている．著者らは19個所の植物

研究機関から延べ2162種の植物の葉を採集し，抗腫

瘍成分の有無について検索した結果，伊豆薬用植物栽

培試験揚の温室で栽培しているP∫θrocαrPz‘5　fη4fc～‘5

WILLD．の葉に強力な抗腫瘍性物質の含まれることが

わかり，著者らの一人遠藤はすでにその制癌試験結果

の概要および活性物質の分離に関する初期の研究結果

について報告した1）．著者らは引続き上記活性物質の

分離およびP’傑06θrρz∬属植物の5種について，前

報にしたがって抗腫瘍性物質のスクリーニングテスト

を行なったので，弘報では現在までにえられた結果を

報告する．

実験　方　法

　既報のRfη4蜘5の葉の冷水抽出液から活性物質

を分離する方法としてつぎの3種の方法を試みた・

　1）各種のSephadexによるゲル炉過法．

　2）　ダイアフロー膜による限外炉過法．

　3）　pHによる段階的沈澱法．

　以上3法のうち最も収量よく活性物質を分離できる

方法は第3法である．

　すなわち遠心後の上澄み液（pH約8．0）を稀塩酸で

pH　5．0とし一夜冷室に放置する．翌日0～4。，13000

＊前東北大学抗酸菌病研究所，現東北福祉大学

rpm，90分遠心し沈漉を集める．さらに上澄み液を

pH　4．0として終夜前室に放置する・翌日0～4。，

13000rpm，90分遠心してpH　4．0の沈渣を採取す

る．

　同様にしてpH　3．0，　pH　2．0の沈渣を集め制癌活性

度を比較した．

　すなわち各沈溢をMeylon（大塚製薬）に混じ，ガ

ラス・ホモゲナイザーで撹賦し溶解させる．各沈渣の

20mg／kg量を腹水癌接種4日後の腹腔内に注入し体

重の推移を観察すると，pH　4，0の沈渣が最も強い抑

制作用を示した．

　その結果pH　4．0の沈渣を高山酸化ナトリウム液

（pH　U．5）に曲面しながら溶解し，　Sephadex　G　75カ

ラムを流下し分画液を得た．

　分画の一例を示すと分画液10gx20本のなかで，

分画1～8は黄土色，13～15は濃黒色を呈する．分画

17～18は稀黄色，分画20は黒色を呈した・

　各分画液を凍結乾燥し，その20mg／k9量を前報1）

の如く腹水接種3日後の腹腔内に注射し，体垂の増加

を追跡した．

実験結果および考察

　前述の方法によリ得た全分画について制癌試験を行

なったが，分画5－8が腹水増殖を強力に抑制した・

分画1および13～15は抑制効果を示さなかった・

　活性物質の赤外線吸収曲線：全分画についてKBr
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Table　1．　Compositions　of　the　amino　acld　of　fraction　5　and　fractlon　8

AminQ　acid
Fraction　5 Fraction　8

μmoles／mg Mo1％

Lys

Hls

Arg

Asp

Thr
Ser

Glu

Pro

Gly

Ala

Cys

VaI

Met
Ile

Leu

Tyr

Phe

0．3021

0．1124

0．2615

0．7503

0．3855

0．4487

0．6919

0．3610

0．5777

0．5184

0．0161

0．4605

0．0750

0．3421

0．5653

0．2400

0。2908

4．72

L75
4，08

1L72

6，02

7．01

10，81

5，64

9。02

8、10

0．25

7．19

1，17

5．34

8．85

3．75

4．54

μmo！es／mg Mol％

0．2575

0．0920

0．2221

0．4301

0．3179

0。3568

0．6062

0．3454

0．5282

0．4024

0．0319

0．4032

0．0503

0．2852

0．4663

0．2058

0．2423

4．91

1。75

4．23

8．20

6．06

6．80

1L56

6。58

10．07

7．67

0．50

7．68

0．96

5．44

8，89

3．92

4．62

3500　　2500　　1900　　1700　　1500　　1300　　1100　　900　　700

　　　　　　　　　　（cm一工）

Fig．1．　In｛τafed　spectτum　of　fraction　5（KBr）

discによる赤外線吸収曲線を測定したが，分画5と8

はペプチドの特性吸収帯（1650cm『1，1530　cm－1）を

示した（Fig．1）。

　アミノ酸自動分析装置の分析成績：分画5と8をア

ミノ酸自動分析装置にかけて分析した成績はTable　1

のとおりである．

　分画5と8はともに17種のアミノ酸を有し，アス

パラギン酸，グルタミン酸の酸性アミノ酸を多量に含

む・そして分画5と8はきわめて近似のアミノ酸構成

を示している．計算によりこの酸性ポリペプチドは活

性物質の69，7％を占めることが知られた・すなわち

この制癌性物質は69．7％の酸性ポリペプチドと30．3

％の未知の成分から構成されている．

　FractiQn　5の分子量＝約13000

　LD－50（30）：122　mg／kg（Lp．）

　細胞像の変化：分画5の20mg／kg量を腹腔内に注

入した揚合のエールリッヒ腹水癒細胞の細胞像変化を

経時的に観察した．

　48時間後には核と細胞質の膨化，融解が見えはじめ

る．

　72時間後には核の崩壊が増加し，細胞質の膨1ヒ，融

解が進む・正常癌細胞は減少してくる．

　5口後には薬剤の効果が顕著になり，正常癌細胞は

ほとんど見られず，1視野に1～2個見える程度とな

る．崩壊した疵細胞が多く見られる．

　また葉を冷水抽出すると抽出液は酸性に傾くので，

有効物質は酸性物質であると予想されたが，分析結果

から酸性ポリペプチドを主体とし，これが未知の成分

と結合していることがわかった，活性作用は酸性ポリ

ペプチドによるものか，残余の未知の成分によるもの

かは今後の研究にまたなければならない，

　またこの活性物質は癌細胞に対して細胞分裂を阻害

するとは見えず，作用機溝の解明は今後の研究を必要

とする．

　抽出過程でR訪読‘45の葉にきわめて多量の粘液

質（制癌作用陽性〉が含まれていることである・この
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Table　2．　Anti－tumor　screening　test　with　the　leaves　Qf　di仔erent　seed1｛ngs

　of　some　Rerocarpus　sp㏄les．

Pterocarpus　species

ゴ2κ～’α∬　、VILLD．

　〃

　〃

　”

ηξ4αZfαηπ∫ROLFE

απgoZ伽5ゴ5　DC．

ε7・∫ηαceμ∫LAM．

」π‘8π∫LEPR．　ex　DUILL．

Orig三n

Hong　kong
Malaysia

Singapore

Philippines

　〃
Tanzania

Senega1

　〃

Numbeτof
seed】三ngs

　tested

2

65

75

50

22

10

5

10

　Number　of　seedlings

showed　anti－tumor　activlty

0

1

5

10

1

0

0

0

粘液質と活性物質との関係も今後研究すべき重要問題

である．

　なおこの制癌物質はR幼4加5のみならずゑ
τ’伽1ゴ0勘5にも多量に含まれていることがわかった．

ところでRfπゴf‘Z‘5についてこのような制癌効果の

みられたのは伊豆薬用植物試験場で保有する植物1個

体のみに限られ，他の若干の植物園よりえられた£

fπ4ゴC螂のサンプルでは制癌作用陽性の例はみられな

かった。この伊豆試験場のRfπ4’CZ‘5はシンガポー

ルより，またR切ぬ爾測∫はフィリッピンより種子

を導入して育成したものであるが，既述のような結果

がえられたので，著者らはこれら両植物のみならず他

のP∫θrocαr餌5属植物をも熱帯各地から集めて伊豆

試験場の温室内で多くの実生個体を育成し，これらに

ついて前述のようなスクリーニング予備試験を行ない，

制癌物質の含有状態について検索を試みた・その結果

はTable　2のとおりである．

　以上の結果からRfη4fc螂，　R魎ぬ”飢粥に関し

ては同一種でも産地により，さらに同一産地でも実生

植物の場合は個体により制癌物質の含量は著しく異な

ることがわかる．またアフリカ産のRoπgoセπ5f5，

28r加配躍∫，・R伽‘8π5については検体数は少ない

が，制癌物質は含まれていないようである・

結 論

　1）P’8rocαr♪π5　fπゴ’cz‘3　WILLD．およびRτf44Z

fα鰍5ROLFEの葉はエールリッヒ腹水癌の増殖を強

力に抑制した．

　2）これら植物の葉の冷水抽出液から分離された活

性物質は赤外吸収曲線およびアミノ酸自動分析装置の

分析結果により，アミノ酸17種を含む酸性ポリペプ

チドを主体とする物質であることがわかった・

　3）　この活性物質は腹腔内にてエールリッヒ腹水癌

細胞の核と細胞質を膨化，融解させ癌細胞を崩壊させ

る作用がある．

　本研究は厚生省がん研究助成金により行なわれた．

深甚の謝意を表する，また本研究を行なうに当り植物

検体の分譲を受けた内外の研究機関に対し衷心より謝

意を表する・
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ノー　ト Notes

　　塩酸アヘンアルカロイドおよびその製剤中の

ノスカピン，パパペリン，アトロピン，スコポラミン

の薄層クロマトグラフィーによる確認試験について

大野昌子・島峯望彦・高橋一徳

　Identification　of　Noscapine，　Papaverine，　Atropine　and

　Scopolamine　in　Opium　Alkaloids　Hydrochlorides　and

Its　Preparations　by　Means　of　Thin　Layer　Chromatography

Masako　ONo，　Mochihiko　SHIMAMINE　and　Kazunori　TAKAHAsHI

　　Thin　Iayer　chrQmatographic　determination　for　the　detection　of　noscapine，　papaverine，　atroplne　and　scopo1．

amine　in　opium　alkaloids　hydrochlorides（Opial）and　its　preparations　ls　described．

　　InエP、　VIII，　noscapine　and　papaverine　in　Opial　and　lts　preparatlons　are　ldentlHed　by　the　same，　resu】tant

white　precipitates　produced、vith　sodium　acetate　T．　S．，　and　atropine　or　scopolamlne　in　its　preparations　is

con日rmed　with　a　purple　color　produced　by　Freeman’s　test．

　　Consequently，　for　examp！e，　it　is　impossib！e　to　make　a　distlnction　between　Opia】一Atropine　Inj．　and　Opial－

Scopo！amine　Inj．　according　to　the　test．

　　Noscapine　and　papaverl点e　are　extracted　from　acid　solution　wlth　chIoroform，　and　atropine　or　scopolamlne

is　extracted　successively　with　chloroform　after　renderlng　the　aqueous　so！ution　aikaline　with　sodium　hydroxide

T．S．

　　The　chloroform　extracts　so　obtained　are　examined　by　TLC　ln　a　variety　of　solvents　on　Silica　Gel　G　plate

（see　Table　1，2and　Fig．1）．

　　It　was　found　that　TLC　techniqロe　is　super三〇r　to　the　ex三st三ng　method　and　it　could　be　applied，　without

any　trouble　as　…n　the　precipitation　test　or　in　the　color　test，　as　the　o伍cial　identification　test　of　these　drugs．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　日局、皿では，塩酸アヘンアルカロイド（オピアル）

およびその製剤6品目中のノスカピンおよびパパペリ

ンの確認試験法は，酢酸ナトリウム試液による白色綿

状沈殿生成の有無を検するものであり，またアトロピ

ンとスコポラミンの揚合については，同一の呈色反応

を用いて確認している．このため生じた沈殿あるいは

呈色が，それぞれそのいずれに墓つくものか判定で

きない難点がある．そこで薄層クロマトグラフィー

（TLC）を適用して，それぞれ相互の分離，確認を試

みた．

　オピアル製剤中から，ノスカピンおよびパパペリン

を塩酸酸性溶液からクロロホルムで抽出し，またアト

ロピンおよびスコポラミンはこれらを抽出したのちの

水層を水酸化ナトリウムのアルカリ性にして，クロロ

ホルムで抽出できるので，これらクロロホルム抽出液

を蒸発し，残留物についてTLCを行ない，満足な結

果を得た．

実験方法および結果

　実験材料

　パパペリン塩基をのぞき，いずれも日局Wの製品で

ある．

　アヘンアルカロイドアトロピン注射液（オピアト注）

　アヘンアルカロイドアトロピンパパベリン注射液

（オピパパ注）

　アヘンアルカロイドスコポラミン注射液（オピスコ

注）

　弱アヘンアルカロイドスコポラミン注射液（弱オピ

スコ注）

　塩酸アヘンアルカロイド（オピアル）

　塩酸アヘンアルカロイド注射液（オピアル注）

　塩酸ノスカピン

　臭化水素酸スコポラミン

　パパペリン高高

硫酸アトロピン
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　リン酸コデイン

　アルカロイドの抽出

　（1）ノスカピンおよびパパペリン

　オピアト注，オピパパ注，弱オピスコ注，2％オピ

アル溶液およびオピアル注はそれぞれ2mJずつに，

オピスコ注は1mZに水1mJを加えたものに，希塩

酸1m1を加え，クロロホルム5mJずつで2回抽出

する．水層はつぎのアトロピンあるいはスコポラミン

の抽出に用いる・クロロホルム抽出液に炭酸水素ナト

リウム飽和溶液2m1を加えて振り混ぜたのち，ろ紙

を用いてクロロホルム層をろ過する。ろ液を水浴上で

蒸発乾固し，冷後残留物を無水エタノール0．5mJに

溶かし，試料溶液Aとする．

　（2）アトロピンあるいはスコポラミン

　（1）のクロロホルム抽出後の水層に水酸化ナト．リウ

ム試液（8N）1mJを加え，クロロホルム5m♂ずつ

で2回抽出する・クロロホルム抽出液はろ紙を用いて

ろ過し，ろ液を水浴上で蒸発乾固し，冷後残留物を無

水エタノール0．1mJに溶かし，試料溶液とする・硫

酸アトロピンを含む製剤，臭化水素酸スコポラミンを

含む製剤から得た試料溶液をそれぞれB，Cとする．

　標準溶液の調製

　塩酸ノスカピン，臭化水素酸スコポラミン，パパペ

リン塩基，硫酸アトロピンおよびリン酸コデイン20

mgをそれぞれ量り，エタノールに溶かして10　mJと

Table　1．　Rf　values　of　noscapine　and　papaverine

し，標準溶液D，E，　F，　G，　Hとする．

　薄層クロマトグラフィー

　プレート：Silica　Gel　G　　厚さ0．25　mm

大きさ5×20cm

　展開溶媒：

　1　クロロホルム：アセトン＝3：1

　H　クロロホルム1メクノールニ4：1

　皿　メタノール：2S％アンモニア水＝100：1．5（展

開槽内に展開溶媒でうるおし．たろ紙を立て飽和を助け

る）

　IV　クロロホルム：ジエチルアミン＝9：1

　発色一三：塩化白金ヨウ化カリウム試1夜1）

　ノスカピンおよびパパペリンの分離には，すでに報

告したように2），展開溶媒1が非常にすぐれているの

でこれを用いた．

　なお試料溶液Aおよび標準溶液D，Fをそれぞれ

5μずつスポットし，またオピパパ注から得た試料

Front

0．68

Rf　value

Noscopine　HCl

Papaverine

SamPlc　solution　A

0。71

Q．58

0．58　　　0．71

0．42

0．23

Solvent　systcm：　I　Chloroform：Acetone＝3；1

Table　2．　Rf　va！ucs　of　atrop1ne，　scopolamine

　and　codeine

Start

Solvent

system

Rf　Value

Atropine
H2SO4

IS・・P・1・mi・・1 Codeine
H3PO4

O　O

G

HBr

B

H

皿

IV

H

0

E

0

○

C

1

0．05

0．23

0．50

0．68

0．68

0．77

O。50

0．42

0．68

SGIvent　system：HChloroform：MethanQl＝4＝1

　1H　Methanol：28％Ammonia　wateτ＝100：1。5
（using丘lter　paper，　previously　s・aked　in　the　solvent，

for　tlle　saturation　of　the　atmosphcre　in山e　chro．

nlatograPhy　tank）

　IV　Chloroform：Diet｝1ylamine＝9：1

Fig．1．　Thin　1oyer　chromatogram　of　st3ndard

　solut三・ns　and　samp1・solutbns

　Plate：Silica　Gel　G，　thickness　O．25　mm

　Developer：Methano1：28％Ammonia　water＝
　　100：1．5

　Location　reagent：Potassium　iodoplatlnate　spray

　B；Sample　solution（Atropine　fraction）

　C：　　　〃　　　　（Scopolamlne　fraction）

　E：ScQpolamine　hydrobromide　in　ethanol（2　mg

　　／mの

　G：Atropine　sulfate　in　etllano工（2　mg／mJ）

　H：Codelne　phosphate　in　ethano1（2　mg／m1）
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溶液Aは1μZを用V・TLCを行なった・その結果を

Table　1に示す．

　アトロピンおよびスコポラミンの分離については展

開溶媒H～IVを用いて検討した．なおオピアル系製

剤からアトロピンあるいはスコポラミンを抽出する

際，コデインも同時に抽出されるので，リン酸コデイ

ン標準溶液Hを対照に用いた．結果はTable　2に示す

とおりである．

　以上の結果から，展開溶媒Hではアトロピンがほと

んど展開されないので，皿あるいはIVがよい．

　展開溶媒皿を用いて，試料溶液B，C，標準溶液E，

G，HにつV・てTLCを行なった結果をFig。1に示
す．

考 察

　日局、皿で塩酸アヘンアルカロイドはあへん中の数種

の主要なアルカロイドの塩酸塩で，定量するときモル

ヒネ47．0～52．0％および他のアルカロイド33．0－

38．5％を含むという含量規定があるだけなので，原

料として用いられたあへんによってノスカピン，パパ

ペリン川副アルカロイド相互の含量割合が異なること

が考えられる．したがってTLCに用いる試料溶液の

量についても，たとえばパパペリンの含量が極端に少

ない場合には適宜に増量しなければならないなど，試

料溶液の量を定めることが困難ではないかと思われた

が，著者らが用いた試料については前記の方法で問題

がなかった．

　アトロピンあるいはスコポラミンと同時に抽出され

るコデインも，TLCによればこれらから十分離され

るので呈色反応による場合と異なり弊害はない・

　本法は局方の確認試験法として採用できるものと思

われる．

文 献

1）朝比奈晴世，大野昌子：衛生試報，74，57
　（1956）

2）大野昌子，島峯望彦，高橋一徳＝衛生試報，89，

　78　（1971）

　　　　　サルモネラのphage　typingについて（第1報）

Sα〃ηoπ6〃αgoo♂からのphage分離とphage　typingについて

河　西 勉

　　　　　　　On　the　Phage　Typing　of　5αZ祝。πθ」1α．1

0n　the　Isolation　of　Bacteriophage　from　8．　goo4　and　Phage　Typing

Tsutomu　KAwANISHI

　　The　ten　kinds　of　phages　were　isQ！ated　from　carrier　cultures　of　5．　goo4．

　　The　159　stralns　of　5．　goo【！isolated　from　imported　meats　were　typed　into　twenty－four　types　by　phage　set．

　　The　81　strains　of　5．2πf7切850’αand　the　41　strains　of＆㎜αη♂5う8々belong　to　same　O－group　with　3　goo4

、vere　typed　into丘ve　types　in　5．”～∫ππe50’αand　were　not　typed　in　5㌧四απ♂∫う8々．

　　The　most　frequent　type　were＝

　　In　5．　goo4，　type　1（52％），　type　9（59ち）and　type　17（3．1％），　and　in　3．2πf刀π850’α，　type　1（53，09み）and

type　ユ7（4．9ヲる），　respectively．

　　The　phage　type　of　both　serQtypes　was　very　sirnilar．

　　The　untypable　strains　with　the　phage　set　used　were　31　stra三ns（19．4％）in　5．8004，　and　28　strains（34．6％）

三n　3．2πfηπθ50fα，　respectlvely．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　Bacterlophage（phage）は　1915年F．　W．　Twortに

よって発見された．Phageは通常，土壌，糞便，　phage

保有1朱，野原株から分離することができる，Phageの

溶菌性は菌種間に特異的であり，この性質を利用して

各種の細菌の丁丁に応用されている．

　サルモネラは血清学的方法によってKauffmann一

White　schema2）に記載されてV・る約呼数百の菌型に

分類されている、サルモネラのphageによる型別は

Vi－phageによる＆f＞，ρ海3）をはじめとして＆ραrα一

彦y助かB9，＆砂ρ肋ηz‘r加が）力掴際的に確立され，

疫学的調査の手段として広く利用されている．これら

以外のサルモネラでは，＆4Z‘∂”π6・7），＆∫ho規ρ50’星8），
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8ρ0’5諏〃zg），　5ゐ0τ，’∫一〃己Orδ伊‘απ51。），　5．∂r48／Z・

46rz’が1）に関してそれぞれ，　LUIcengen（1950）6），

Smith（1951）7，8），　Atkinsonら（1956）9，lo），　Sechterら

（！968）11）が独自の方12iによってphage型別を行なっ

ている．

　近年，わが国の食肉および河川水，下水等のわれわれ

をとりまく生活環境から高率にサルモネラが検出され

ることが多くの調査研究12」3）から確認され，また検出

される菌型も多種類におよんでいることが確認12・13）さ

れている．特に輸入食肉のサルモネラ検出率が高く14・

15）これがわが国の食中毒および環境汚染に少なからず

関係があることは，検出される菌型からも推察される．

　このように輸入食肉によって搬入されるサルモネラ

の汚染経路の追求の手段としてphage型別の導入を

試み，独自の型別法を確立する手はじめとして，輸入馬

肉から高率に検出され発見された歴史も浅く未だわが

国で検出されていなV’5goo4についてphageを分

離し，phage型別を検討した結果について報告する．

　＆goo4は1963年イギリスにおいてアルゼンチン

馬肉から検出され，1966年S．P．　Lapageら1σ）によっ

て菌型が決定され報告されたものである・

実験材料および方法

　供試菌株
　1965～1971年に輸入南米産馬肉から分離同定し当

研究室で保存中の5．goo4159ぢ署…と＆”z∫朋8∫o如を

含む391～li型364株である、5．　goo4のうち148株

はアルゼンチン，10株はブラジル，1株はパラグアイ

旧来のものである．

　型別用p舶gθの分離および選択

　無作為にS．800づの55株の37。，6hr　Trypto－soy

broth（TSB）培養菌のそれぞれをTrypto・soy　agar

（TSA）上に塗沫し，さらに55株の37。，18～20　hr，　TSB

培養菌のクロロホルム殺菌上清を上記平板上に交叉的

に滴下し，37。，18hr培養後溶菌の有無を観察し，溶

菌を認めた上清をさらに検討し，溶菌斑の形態，溶菌

の強さから30種のphageを分離し，対応菌と2回

の継代培養によって純培養とし，対応菌との溶菌パタ

Table　1．　Phage　isolated，　their　sources，　their　propagating　strains，　and　tlleir　plaque　size

Pilage　isolated

GP一≒3

GP一＃6
GP一＃12

GP一≒16

GP一＃21

GP一≒26

GP一韓28

GP一＃29

GP一＃46

GP一＃50

Sources　culture
Propa琴ating

　stralns

Carrier　culture　of　5．9・04

ノノ

〃

〃

’ノ

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

No．3

No．6
No．ユ2

No．16

No．21

No．26

No．28

No，29

No，46

No．50

5．8roo4　No．2

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

’ノ

〃

No．14

No，14

No．27

No．14

No．43

No．20

No．15

No．7

No．9

piaque　size

　（mm）

2　－2．5

2　－2．5

2　－2．5

2．3－3．0

2　－2．5

2　－2．5

0．7－1

0．7－1

1．5－2

2　－2．5

Table　2。　Lytic　pattern　and　phagc　type　of　propagat三ng　strains

Propagating

　strains

Gd－2
Gd－14

Gd－27

Gd－43

Gd－20

Gd－15

Gd＿7
Gd－9

Typing　phage l
　Phagc　typc　of　propagating　strains

＃・「踊2＃・6＃・・＃26＃28＃29茸嬬・司 （IRTD）

什

十

什

→ト

什

十

野

江

●

十

什

十

●

十

二

什

●

●

十

十

什

什

十

の

什

什

什

●

什

十

十

廿

十

十

什

什

什

十

〇

什

3／28／29／46／50十

3／6／12／16／21／26／28／29／46／50

3／6／12／16／21／26／28／29／46／50

3／6／12／16／21／26／28／29／46／50

3／6／16／28十

3／29／46

3／6／12／16／21／26／28／29／46／50

3／6／12／16／21／26／29／46／50十
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Fig．2、　Innuence　of　phage　by　Ultraviolet　irradiat1Qn

Irradiated　condition：Power　of　Ultraviolet】amp　l5W

　　　　　　　　　　Irradiation　distance　　30　cm

一ンの検討からユ0種のphageを選択し型別置phage

とした．

　Phageの増強法

　Phage原液を対応菌の1hr，　TSB培養に加えて37。

で培養し，溶菌による透明化が起こったものをとりだ

し60。，30min加熱し菌を死滅させたあとクロロホル

ムを滴下して保存した．これをphage原液とした．

なおPhage濃度の低い場合はこの方法を反復した・

　Phage型別法

　Phage型別法はブドウ球菌の場合のそれに準じ，

phage濃度はIRTD（Routine　Tlter　Dilution）を用

い，phageの希釈はTSBでおこなった．

　あらかじめ検査する菌株はTSB　37。，18～20　hr培

養菌をTSA平板上に0．2mどを注ぎ，コンラーヂ捧
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Tablc　3．　Phage　rcsponse　to　3．　goo4　and　5．72乙fπηθ50‘α，　and　frequency　distribution

Phage　typCS

　　1

　　2

　　3

　　4

　　5

　　6

　　7

　　8

　　9

　　10

　　11

　　12

　　13

　　14

　　15

　　16

　　17

　　18

　　19

　　20

　　21

　　22

　　23

　　24
Untypable

Phage　respく）nse

誹3　　＃6　＃12　＃16　＃21　＃26　＃28　＃29　＃46　＃50

什　什　什　枡　　　　　　什

　　冊　廿　滑　什　　　　＋

　　冊　廿　滑　±　什　什

　　廿　什　＋　　　什　＋
什　滑　什　什　廿
　　冊　什　廿　　　　什

　　什　世　什　　　　　　巴

町　　　　　　　　　　　　　±

　　　　　　　　　　　　什

　　什

　　　　十
＋　什
十

十　　±：

廿　什

廿 十

帯

什

什

什

什

十

日：

什

畳

什

什　爪
磨　　十

二　什

廿　什
十

什

十 十

±

±

5gooゴ

Strains

No、

83

1

1

1

3

2

1

1

．8

3

1

1

2

2

1

2

5

1

1

2

1

3

1

1

31

％

52．2

0，6

0，6

0．6

1．8

1．2

0．6

0．6

5，0

1．8

0．6

0．6

1．2

1．2

0，6

1．2

3．1

0．6

0．6

1．2

0．6

1．8

0．6

0．6

19．4

5．ηZ加7Z8∫0∫α

±　　±　　±　　±

±

什

什

±

措

二

二 ±

十

Strains

No．

43

0

0

2

2

0

0

2

0

0

0

0

0

0

0

0

4

0

0

0

0

0

0

0

28

％

53．1

2．5

2．5

2．5

4．9

Tota1 15gl・・…

34．6

81　　100．0

で全表面に拡げたあと，370のふ卵器中で30min乾燥

後，平板の裏に10個の滴下位置を記入し，その位置

にそれぞれのphagc液を減葭したツベルクリン注射

ll，1または滅菌したガラス棒で溝下した．37。，18－2011r

培養後，肉眼的に溶菌の有無を観察し，滴下した部分

の完全溶菌したものは（量），溶菌斑の数が20～50個

位のものは（十），20個以下のものは（＋），溶菌斑の

認められないものは（一）とそれぞれ記号であらわし

た．

実　験　結　果

　1）型算用phageの選択と溶菌域

　55沫のクロロホルム殺菌培養上清とそれぞれの菌

株の交叉反応から，溶一斑の形態，溶苗ll三二の強いも

のから30種を分離し，さらに対応菌との溶菌パター

ンの倹討から10種のphageと8株の対応苗株を選択

し型別用phageとした。それら由来源，対応株，溶

肝斑，溶菌域はTable　1，2に示す．なおphage鑑別

のための中和認険は現在継続中である．

　2）型別用phageの熱，紫外線に対する感受性に

ついて

　60。，70。，80Qでそれぞれ10，20，30　min加鼎し，

Phage不活性について検討した．その結果をFig・1

に示す・

　また15Wの紫外線ランプを川い，30cmの距離か

ら30，60，120，180，240sec照射しその影響を検討し

た結果をFig．2に示す．

　加熱に対しては10種のphageは同程度の活性力を

示し，phage　r｝1】の差違は＃3を除いてあまり認められ

なかった．

　また紫外線の影響では＃3，＃28は他の8種のもの

に比べ，比較的活性が強かった．
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Table　4．　Lytlc　action　of　5α1加。ηθ1♂αserotypes　without　5．　goo4　and∫．初fπ惚∫o如

Serotypes　and　strains　No．

5．　’ツ♪ゐf7ηε‘rf麗7π　　　　　　　42

鼠4θrうツ　　　　　　　　9

3．∂r84επθy　　　　　　　9

5．5απ一【ノf8go　6
5．‘乃θ∫’〃　　　　　　　　　　4

εブαηα　　　　　　　　2

3．1～θゼβ乃θrg　　　　　　5

5．π30π診θ加480　　　　　　　2

5．orαπfεηうμr8「5

5．4ηzθrサ「oor22
5．f刀ノbη∫f5　　　　　　　8

5．’ゐ。ηε1＞50π4
5．1∫”’刀95’o刀85
5．’θηπθ∬88　　　　　　　　　2

5．7zθωρOr彦5
8．う。ηガ5一加07「う∫プi‘απ∫5

5．η2～｛θηc11θπ2

5．う10‘々1θ），5
5．Po∫5ζ∫αηL　　　　　　　4

3。561‘〃τ3

Lysis

No．

1

0

1

0

0

0

0

0

0

0

2

0

0

0

0

0

0

0

0

0

Phage　No．

（＃3，　＃29）

（＃3，　＃12）

（＃12）

（＃3，＃12）

1
Serotypes　and　strains　No．

s．θηfθrεが4f5

S．8ηκr∫’∫4ガ5var．　e∬8η

3ραπα7πα

3．〃～～02ηゴ

s．αηα飢η多

s．5θガ’επうθrg

S．∫α々50πツ

＆ρooπα

5．rαz‘5

ε，c駕∂αηα

89・αアπfπαrα

5．5妙」躍4

S．πoμ5ηghαアπ

5．τσαηゴ5うβた

s．ηαθr如π

5。zεゐ」θη40げ

5．α♂¢1αfゴθ

∠4rた。πα

23

5

4

6

13

3

2

3

1

1

2

2

5

41

13

1

5

23
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Lysis

No．

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

2

0

0

0

0

Phage　No．

（＃28）

（＃16，＃28）

　3）供試株に対するphage型別について

　10種のphageを用いて8．　gooゴの供試159株に

つV・て型別をおこなった結果をTab！e　3に示す．

　Table　3から型別不能31株（約20％）を除いて24

型に晶晶することができ，そのうち10種の全phage

に感受性を示した，いわゆる，型1は83株（52％）で，

次いで型9の8株（5％），型17の5株（3．1％〉等であ

った．

　さらに£goo4と同じ0群に属する5〃～’ηη830’π

81株，＆ωo堀5う爵41株について感受性を調べた結

果，5加’η解50’4では，型別不能28株（35％）を除

いて5型に型別され，いわゆる型1に属するものは約

53％（43株），次いで型17は約5％（4株）等で10

種のphageに対する感受性は3．　goo4と非常に類似

していた．3．脚απ4訪凶の41株では10種のphage

のうち＃16と警28に弱V・感受性を示した2株を除V・’

て，ほとんど感受性が認められなかった，

　4）　他の菌型に対する感受性の検討

　その他の輸入食肉由来37菌型241株のサルモネラ

について，10種のphageに対する感受性を調べてみ

た結果をTable　4に示す．

　その結果，B群に属する5．∫距1z伽‘rfz侃の1株が

＃3と＃29に，5．6r848η8yの1株は＃3と＃12に，

またC1群に属する5．がが加ごf5の2株が＃3と＃12

に，それぞれ（井）程度に感受性を示したのみであっ

た．

考 察

　近年，食品および環境等のサルモネラ陽性率が高

く，また検出される菌型の種類も多いことが調査研

究12・13）から指摘され，食品衛生上また細菌学的にも問

題視されている．

　サルモネラの菌型決定は血清学的方法によってな

され，現在約千数百種の菌型がKa面mann－White

Schema2）に記載されている．　さらに菌型をphage

で門別する方法は古くから研究され，特に5ぽンρゐ∫3），

5．ραr如yρ1：∫一B9，5．ぢ♪11f伽‘r加が）の型別は国際

的に確立され，疫学的調査に広く応用されている・その

他の菌型では＆ぬう～’1～6・7），S，　POf5ぬη38），　S・fゐ02π・

ρ5・・9），5．伽f・一・…岬…510），5．う・α配・帥11）

につV・てはLilleengen6），　Smith7・8），　Atkinsong・エ。），

Sechter11）らが独自の方法によってphageを分離し型

別している．

　輸入食肉によって搬入されるサルモネラがわが国の

サルモネラ汚染にいかに影響をおよぼすかについて検

討する手段として，phage丁丁による方法の導入を試
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みた．今回，手はじめとして輸入馬肉から高率に検出

され，発見の新しい菌抹である∫．gOO415）について

phageを分離しphage型別を試みた・

　サルモネラ飛来phageの分離としては溶原毛およ

びPh3gc保有株からの分離が一般的に用いられてい

る．今回の分離もphage保有株から分離し，それを

対応株との溶苗パターン等から10種：のphageを選択

した．

　このセットを用いて159株のS．goo4について型

別をおこなった結果，型別不能31株（約20％）を除

いて128株が10種全部に溶菌されたものを型1とし

以後型24まで計24型に型別され，型1は約52％（83

株）ついで型9は5％（8株）で大部分（82％）が＃3

と＃29のphageに（什）以上に溶領した型1～型11

に包含された（Table　3）．　Phageは元来，菌体抗原と

相関性が強いことが認められている．そこで高率に検

出され同じ0群に属する3．22ぬ7z850郎81株，5．

τe疎ゴ5う8々41株について感受性を検討したところ，5・

7πf2zηε50’αでは型別不育旨28株（35％）を除いて5型

に幌別され，5．goo4に比べて出現する型は少なく，

その大部分は型1の43株（53％）であった（Table　3）．

また8．”朋45う醗の41株のうち2株だけが＃16，

または＃28に感受性が認められた（Table　3＞　5

”α2z456θ々は＆goo4と同じ0－21抗原を保有する

にもかかわらず感受性が弱かったことは，この菌型は

Sub－genus　IIに属するためによるものと推察される

が，興味のあることである．この他の241株のサルモ

ネラについて感受性をみるとB群の5．妙助加z‘癩〃し

で1株．5．加ごぎ。解ンで1株，C1群の3．　fn∫απ添

で2株計4株が（畦ト）程度に感受性が認められた

（Toble　4）．

　今回の限られた菌型についての笑験から得られた結

；果をもとに，さらにphageの中和試験による鑑別，多

くの菌型からのphageの：分離により，　pllage感受性

と0一抗原の関係等について検討を加えその結果は

後報で報告する．

結 論

　580σ4のphage保有株から10種のphageを分

離し，輸入食肉由来159株の38004についてphage

型別をおこなった結果，連騰不能31株（約209のを除

いて24型目頭別され，そのうち10種全部のphage

で溶苗された，V’わゆる型1が52％，ついで型9の

5％，型17の3．1％で全体の約60％を占めた・また

8．8004と同じ0一群に属する8．ηzf7ηz850加の81株

と5．w姻45”盈の41株についてみると，5．而撒ε50‘α

では28株（35％）の型別不能沫を除いて5型に型別さ

れ，そのうち型1が53％，型17が5％で＆8【oo4の

phage型の検出型とよく似ていた．5護紹η4∫厩で

は2株だけがセットpllageの1部（＃16，誹28）に弱

い溶菌を示したのみであった，
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．8α（ガ11鋸∫πδ媚3168におけるトリプトファン要求性から

　　　　　原栄養要求性への遺伝的形質転換の確立

吉川邦衛・岩原繁雄

　Establishment　of　the　Genetic　Transformation　System　from

Tryptophan　Auxotrophy　to　Protorophy　in　B4c∫〃π55πう≠fJ∫5168

Kunie　YosHIKAwA　and　SgigeQ　IwAHARA

　　Genetic　transformation　in　bacterial　cell　has　been　considered　to　be　a　valuable　method　for　the　screening　of

mutagenic　and　carcinogen1c　compounds．　The　authors　tried　to　establish　the　experimental　condition　for　the

genetic　transforming　system　using　B．5z‘配沼5168．

　　Satisfactory　result　was　obtained　by　the　supplement　of　calcium　chloride　to　Spizizen’s　medium．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　細菌における遺伝的形質転換の実験は高いcom－

petenceを得るために，おのおのの実験者により独自

の培地組成が経験的に用いられている．このことはす

べて高V・comptenceを持つ細菌の生理状態が不明の

まま現在に至っていることに起因している．

　著者らは細菌における遺伝的形質転換系が裸の

DNA分子の生物活性指標となることに注目し，予備

実験として　旦5励配ゴ5168におけるトリプトファ

ンをmarkerとする遺伝的形質転換系を確立した．こ

の実験系はSpizlzenの培地1～2）に塩化カルシウムを加

えることで確立された．以下にその方法を記述する．

Tab！e　1．　The　composlt三〇n　of　Schaeffer’s　nled三a

D1fco　nutr三ent　broth

Agar（Difco　laboratoτies）

8．09

15．Og

MgSO4・7H20
KC1

250mg
LO9

FeSO4・7H20 278．0μg

Ca（NO3）2・4H20 236．16mg

MnC12・4H20 1．98mg

pH　7．0 per　1，000　mZ

実験材料及び方法

1）菌　　　株

　Donor：β5め∫fZf∫168（Prototrophy）

　R㏄lpient：．a躍腕’〃5168　（トリプトファン

　　　　　　Auxotrophy）

　前記，菌株は国立ガンセンター，田ノ岡宏博士の御

好意により供与された．これら菌株の保存は芽胞形成

促進培地としてSchaefferの培地3）を使用した．この

培地成分はTable　1に示す．下線ごと別々に滅菌

（121。，20分）し，60。以下で混合した後，1規定の

水酸1ヒナトリウムでpH　7．0に調整した，

　2）DNAの抽出とその保存

　原栄養要求性菌からのDNAの抽出は　Marmur

法4）～5）で行なった．その手技はTable　2に示す．抽

出DNAの定量はcalfthymus　DNA（Worthington

B三〇chemlca1　Corporation）を標準品として260　mμの

吸光を用いた6）．抽出DNA中に含まれるタンパクの

定量はbovine　albumin（第一化学薬品株式会社）を標

準品としてFolin↓Qwry法7）を用いた．　DNAの抽出

操作はすべて室温で行なった．抽出DNAは0．15M

sodlロm　chlor三de，0．015M　tr三sod三um　c三t∫ateの溶液

中で一20。で保存した．この状態のDNAを室温に

て用時適当な濃度に溶かして使用した．

　3）第一培養における培地組成（GT－1培地）と培

養法

　Table　3に示すGT－1培地の各成分は下線ごと別々

に滅菌（121。，15分）し，5。前後で保存，1ヵ月以

内に用時調製してGT－1培地とした．この時に用い

た滅菌水は脱イオン処理後，ガラス製蒸留器で2回蒸

留した．

　第一培養法はトリフ。トファン要求性菌をTryptose

b】ood　agar　base（Difco　Laboratoτies）で37。，16時間，

前培養しこの菌を比色計（Spectronic－20）を用いて650

mμにて，0．D．0．1をGT－1培地における接種菌量

（生菌数2．4×10「／mZ）とした．この菌液80mZを



82 衛生試験所報告 第90号（1972）

Table　2．　Pleparation　ofβαcゴ〃潔55め∫読5エ68（PrQtotrophy）DNA

Harvested　5．βα‘∫〃μ5168　in　the　Iate　logarithm三c

pllasc　of　growth　from　Difco　Nutrient　Broth．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　↓

　Wet　packed　cells，　collected　ln　a　refrigerated

　centrifugc，　wcτe　washed　once　with　O，15M

　sQdium　ch！oride－0．1M　ethylenediaminetetra

　aceとate（EDTA），　pH　8．0．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　玉

　The　ceH　suspenslon（1　g　cells／7　mJ）was　treated

　wlth　lysozyme（500μg／mJ）for　30　min　at　370．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　！

　Sodium　lauryl　sulfate　was　supplemented　to　3

　5nal　concentration　of　1．8％and　the　sQlution　was

　heated　for　10　min　at　60。．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　↓

　Sodium　perchlorate　was　added　to　a丘nal　concen．

　tration　of　I　M　and　shaken　with　an　equal　volume

of　chloroform－f5・一amylalc・hol　for　30　mln．

ウ

Ccntr三fugaこion（5，0009，　for　15　min）

　　　　　　／

Ch！oroform＿

f50－amylalcohol

layer

　　　　The

　＼

Upper　layer

！

The　mixtロre（resuspended　in　O。15　M　sodium　chlGride

－0．015Mtrisodium　citrate）was　added　tQ　RNase　1

（50μg／mZ）and　incubated　for　30　min　at　37。，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　⊥

Again，　the　mixture　was　done　wlth　the　procedure

of　dePfQteinization．

　　　　　　　　　　　　　！

Centr三fugation（5，000　g，　for　15　min）

　　　　　　　　〆

Chloroform一

ゴ50－amylalcohol

layer

　　　　supernatant　was　precipitated　with　double

volume　chilled　ethyl　alcohol　andτesuspended　in　O．15h｛

sodium　ch1Qride－0．015　M　trisodium　citrate．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　↓

Repeated　once　the　series　of　deproteinizatl・ns．

　　　＼

Upper　layer

↓

Prec三pitation　with　chilled

ethyl　alCQhol．

　　　　　　　　⊥

Suspension　in　O．15　M

sod三um　chloride＿0．015八I

trisodium　c三trate．

　　　　　　　　！

　　　Storage（一2Q。）

300m♂の三角フラスコに入れ37ρ．130cycle／minで

；水平振とう培養を行なった．

　D－glucose，　monopotassium　phosphate，　caiclum

chlQ・ide，　t・i・・di・m　cit・at・，　amm・ni・m　sulfate，　m・9－

nesium　suifate：和光純薬工業株式会社，　dlpotassium

phosphatel岩井化学薬品株式会社，　L－arginlne，　L－

tryptophan：日本理化学薬品株式会社，　casein　hydroly．

sate：Nutrltional　Biochemical　Corporation，以上の試

薬を用いた．

　4）第二培養における培地組成（GT－2培地）と培

養法

　GT－2培地の紐成はTable　3に示す．その調製は

GT－1培」．ωに準ずる．　GT－1培地でトリプトファン

要求性菌を4時illl　45分培養しその菌液を10　mJ取り

5，5QOg，5分聞遠心沈殿を行なV・上清を捨てる．あ

らかじめ37。に保温したGT－2培地40　mZで沈査

を浮遊させ37。，130cyc！e／nlinで1時間30分第二培

養を行なった，

　5）抽出DNAとトリプトファン要求菌との接触法

　第一培養4時問45分，纂二培美1時間30分を行

なったトリプトファン要求性菌液をO．9m‘に抽出

DNAを0．1mJ入れ内経13mmの試験管で37。，
130cycle／min，30分間水平振とうを行なった．トリ

プトファン要求性菌と抽出DNAとの反応停止は

10－3Mマグネシウムイオン濃度の溶液中でDNase

を終末濃度20μg／m1加えることで行なった．

　6）新形質の発現法

　　トリプトファン要求性菌と抽出DNAとを接触させ
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Table　3．　The　composltlon　of　the　semisynthet｝c

　media

Composltion GT－1 GT－2 G－Plate

D－G］ucOse 0，59 0．59 0．59
　　　　　トリプトファン要求性口数

としてあらわした．トリプトファン要求性菌の飲回は

Difco　nutrient　agar（Difco　Laboratories）を用V’て測

定した・

た後，Table　3に示すG－plateを用い，37。にて38

時間培養した．　この時に出現した月数を　transfor・

mant数とし，　transformation　frequencyは

　　　　　　　transformant数
　　　　　　　　　　　　　　　　　　x100

K2HPO4

KH2PO4
1．49

0．69

1．49

0．69

1．49

0．69

CaC12・2H20 6．Omg　　6，0mg　　6．Omg

（NH4）2SO4　　　　　0，2g

C6H5Na307・2H20　　0．1g

0．29

0．19

0．29

0．19 実験結果

MgSα。7H20 40mg　　　O．2g 40mg

レTryptophan 30mg　O．5mg

L－Arginine 10mg　O。5mg
Case三n　hydro】ysate
　（vltamin　free）

30mg 10mg

Agar 1．59

pH　7．2 per　100　mZ
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　〔1〕トリプトファン要求性菌におけるcompetence

の発現について

　1）F19．1はトリプトファン要求性菌がGT－1培

地，GT－2培地で各々培．養を行なった時の0・D．と生

菌数を示した．

　2）Fig．2は第二培養を1時間30分に限定して，

第一培養を0時間から7時間まで行なった場合の

competenceの状態を示してV・る．その結果，4時間

45分の第一培養時間がもっとも高V・transformation

frequencyを得た。

　3）Fig．3は第一培養を4時間45分に限定して，第

二培養を3時間30分まで行なった場合のcompetence

の状態を示している．その結果，1時間30分の第二培

養時間がもっとも高いtransformation　frequencyを

得た．
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Fig．1．　Multiplication　of　Bαc∫〃μ5　∫π玩∫Zf∫

　168　（Tryptophan　Auxotrophs）under　the

　conditlon　emp！oyed　for　the　development

of　competence，　fo】10wed　both　ne。phe】o・

　metr三cally　and　by　co】ony　count．

　　Inoculum；2．4×107　per　m～。　The　arrow

indicates　the　time　when　maximal　c・mpe・

　tence　was　reached．　　The　incubation

　temperature　was　370．

　　　　　Hours　〔1正　incubation

Fig．2．　Effect　of　tlme　course　shift　on　trans．

　formation　　follQwed　both　transformants

　per　rnZ　and　transforrnation　fre（luency．

　　Tryptophan　auxotrophs　were　incubated

　at　37。　with　GT－2　medium　for　1．5　hrs

　foUowed　with　GT－1　medium　for　various

　intervals　of　time．　The　arrow　indicates

　the　tlme　when　maximal　competence　was

　reached　（4．75　hrs）．
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Fig。3．　Effect　of　tlme　course　shift　on　trans。

　formatlon　fo11Qwed　bQth　transfQrmants　per

　m♂and　transformatlon　frequency。

　　　Tryptophan　auxotrophs　were　incubated

　at　37。　with　GT－1　medium　for　4．75　hrs

　followed　with　GT－2　medium　for　various

　intervals　of　time．　The　arrow　三nd王cates

　the　time　when　maximal　competence　was

　rcached（1．5hrs）．
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　〔H〕Conlpetenceとなったトリプトファン要求性

菌と抽出DNAとの反応

　1）抽出したDNAは19の湿菌量から1．2mgの

割合で得られ，13％のタンパクが含まれていた．

　2）Fig．4はトリプトファン要求性茜と抽出DNA

との反応時間を示している・その結果，15分後にすで

に　transformatiOn　frequcncyがmaxlmumに達して

いた，

　3）Fig・5は抽出DNA　jJ⊆とtransformant数との

相閏性を示している．その結果，抽出DNAは0．1

μg／mZ以下で　tmnsformant数と直線閏係を｛｝セ持し

ていた．

G

Fig．4，　Effect　of　time　of　DNA　contact　on

　transformatlon．

　　　Acompetent　population　of　Bα‘〃μ∫

　5zめ’πf5　168　（Tryptophan　auxotrophs）

　was　incubated　at　37。　with　DNA（1μg／mZ）

　for　vaτious　intervals　of　time．　The■eactions

　wcre　tcrminated　by　deox｝・ribQnuclease（20

　μ9／1nZ）．

考 察

　1）　・B．5必∫〃’5168にお1ナる　genetic　transfor・

mationの実験は一実験室で確立された実験系がその

まま他の実験室で成功するとはかぎらない・このこと

はgenetic　transformationを行なう実験者の問で多く

報告されている8－9）．現に著者等は国立ガンセンター

において確立された培地組成を用い手技，機器に至る

までまったく同様にして実験を行なったが好結果が得
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られなかった．これらのことは著者等の実験から培地

に用いられた水に含まれる微量の金属イオンがcom・

petenceとなる菌の生理状態に大きく影響してV・るも

のと思われる．

　2）十分な生物活性を持ったDNAがトリプトファ

ン要求性菌に取り込まれたとしてもG－plate上ですべ

ての菌が新形質を発現するとは思われない．このこと

はcasein　hydrolysateを用V・，　G－piate上でexpression

を行なうとき，transformantの増加を認めたからで

ある．

結 論

　1）本実験を行なう際にもっとも注意を払ったのは

GT－1培地，　GT－2培地における水の影響であった・

著者等は脱イオン処理後，蒸留2回を行なった水を用

V・て，Spizizenの培地に60μ9／mJのealclum　chloτlde，

300μ9／mZのし－tryptophan，300μ9／m♂のcasein

hydrolysateを加えることで0．1％前後のTransformant

を得た・

　2）第一培養を4時間45分，第二培養を1時間30

分培養した場合に，もっとも高いtransformation

frequencyが得られた．

　3）抽出DNAとトリプトファン要求性菌との反応

時間は30分間が適当であった．

　4）抽出DNAは0．1μ9／m♂までtransformant

数と直線関係を保っていた．

　本実験に際して，菌株を供与していただき，実験指

導をしていただいた国立ガンセンター田ノ岡宏放射

線研究部長および高橋明子技官に深く感謝します．な

お培地中の金属イオンについて当所医化学部新村寿

夫博士から有益な御助言を受けた．
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細菌インジケーターによる工業ベースの

　　　　　放射線殺菌効果の検討

松井道子・中野和城＊・田辺俊

　Evaluation　of　the　Dose　Distribution　in　the　Standard　Product

Package　of　a　Radiosterilization　Plant　by　M三crob1ological　Indicator

　　　　Michiko　MATsuI，　Kazusiro　NAKANo　and　Shiyun　TANABE

　　The　inactivation　efFects　at　representative　locations　in　the　standard　product　package　of　an　industriai

radiation　plant　were　evaluated　by　means　of　the　microbiological　test　pieces　with　dried　108　spores　ofβ．ρ㍑加1z‘5

E601．　On　the　irradiation　of　a　dose　of　2．5　rnegarad（desired　dose），　the　inactivation　factors　at　the　locations

of　the　maximum　and　minimum　microbiological　efficlencies　were　107　and　10｛respectively．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Recelved　May　31，1972）

緒 言

　殺菌効果を云々する時は，物理化学的測定結果だけ

では不充分で，細菌インジケーター（テストピース）

を併用するのが決定的手段である1）．1967年IAEA

発行の　Code　of　Practice　for　Radiosterilization　of

＊理化学研究所　放射線生物学
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Medical　Productsでは各照射プラントは吸収線量測定

と標準細菌インジケーターにより殺菌効果を比較し，

同一化すべきであるとしている2）．生物であるので常

に放射線抵抗性の全く等しいテストピースを作ること

は不可能だが，同一のバッチのテストピースを用いる

ならば照射所間の殺菌効果の比較は可能である．われ

われは先に日本2，デンマーク1の60Co　7線照射所

における殺菌効果の比較において，これら3者がほぼ

同一効果を示すことを認めた3）．この時はすべてテス

トピースは一定点にセットされて照射された．

　今回は工業ベースの照射滅菌に用いられる標準容器

内で医療用具の照射滅菌を行なうことを目的として各

部位：における照射殺菌効果のバラツキをテストピース

を用いてチェックした．

実験方　法

　テストピースの製作法：B．ρμηz伽5E601を普通

寒天平板上に370C，1夜培養，その後1週間室温に

放置する・菌をかき集め，その1／2量を水洗せず，そ

のまま血清ブイヨン（5％小ウシ血清，ブドウ糖1％，

ウシヘモグロビン2回結晶一N．B．C．0．5％）に混じ

菌液をつくり，これをポリエチレンシート上に0．03～

0．05mZの均等ドロップとした．1夜フラン器，翌日

1時間真空下で乾燥してからポリエチレン小袋包装と

した．このものは108個／ドロップを含み，芽胞率90

％前後であった．第2群のテストピースは前の残りの

菌を用いて作る．1／15MのSφrensen燐酸緩衝液（pH

7・0）で2回遠心し洗ってから同緩衝液で菌液を作る．

同じく108個のドロップとした．その後の手順は第1

群のテストピースのときと同じである．両テストピー

スとも包装袋に針で多数の孔をつくり，シリカゲルデ

シケ一指一中に保存した．本実験に使用したテストピ

ースはすべて同時に製作した．すなわち同バッチであ

る．

　照射：テストピースはつぎの3様の状態で照射され

た．シリカゲルを少量入れた試験官にテストピースを

入れゴム栓を施したもの．試験管の底に水を含ませた

綿を入れ，その上に硫酸紙をひきテストピースを置

き，ゴム栓をしたもの．この場合は1夜放置により，

テストピース包装中もほぼRH　100％となる．つぎの

ものはテストピースをそのままわら半紙でくるんだ・

このテストピースの湿りは外界の湿度と共に変化す

る．照射はすべて室温で行なわれた．

　理化学研究所の60Coは1万キューリーの線源1で，

研究用のものであり，プラントAは20万キューリー

の線源で工業用のものである．（pllot　pbntと云った

巴10－2
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　　　’

For　preparation　see　text．

方がよい）＿B．ρπ7π枷∫E601の標準不活曲線は理化

学研究所で照射（5×105R／nr）して作成した（Fig．1）．

この時は各照射位置には3個のテストピースを置いて

照射した．プラントAには照射容器全体に均一に2．5

Mrad照射（1×106　R／nr）されるよう依頼した．照射

容器中の11個所点（F192）でおのおの5テストピー

スを置き，空間はオガクズでみたした．照射は固定式

だが照射途中容器を前後上下に1回（No．8がNo，2

の位置に来る）手で回転された，両プラントとも

Fricke水溶液によって線量測定された，

　生菌数測定法：二三は生理食塩水を用いて作り，そ

の調製時間を60分とし，その間。酎5。Cに保った．

照射終了から普通寒天平板にまくまでの口数をテスト

ピースの輸送の関係で3口と定めた．37。C　4口培養

後菌数を数えた．これらのテクニックは培地の調製も

含め，可能の限り一定となるよう心掛けた4）．菌数の

バラツキの二言1．学：的処理はDean＆Dixon法5ノによっ

た．

実験結果及び考察

　細菌の照射抵抗性は照射前，中，後の菌をとりまく

環境状況に大きく左右される・なかでも細菌の含水

度，汚染度（湿度，物理化学的性質）が大きなファク

ターとなる．医療用具の付着菌は裸であるとはまつ考

えられない．細菌インジケーターの菌をどの程度汚し
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ておくべきか重要な問題だが，本実験の」血清ブイヨン

ーテストピース，燐酸緩衝液一テストピースは汚

染最悪とクリーニングされた両極端の状態を想定して

のことである．鼠Pπノ癖如3E601のテストピースは

多くの揚合，菌を緩衝液で洗ってから，同緩衝液中に

浮遊して作り，その状態で照射される8）．こういつた

やり方は一般の細菌学研究では常套手段である．でも

これでは医療用具の付着菌のそれとは，およそかけ離

れた状態となっているであろう．その上多くのディス

ポザブル医療用具は乾燥してv・る．Fig．1からわかる

ように照射のdirectの作用は，それに　indirectの

影響（主として水）が加わった時の約1／2に過ぎない．

またinactivation　factor　1012（高圧蒸気滅菌法で得ら

れる減菌度1））をうるには燐酸緩衝液一テストピー

スでは，1．8～3．5Mrad，血清ブイヨン（紙包装）で

3．3Mrad，その極端な場合4．7　Mradあたりも必要と

いうことになる．

　本実験に用いられたテストピースはすべて同一バッ

チのもので，全実験を通じ非照射，照射のテストピー

スの生存菌糸のバラツキはきわめて小さく，Fig．1の

血清ブイヨンテストピース（dry）の不活曲線の場合と

大同小異であった．我々は先に理化学研究所とデンマ

ーク原子力研究所（Ris6）の60Coプラントの殺菌効果

を比較したことがあるが，両者は全く同一であった3）．

またdose　rateと殺菌効果の関係は，101～109τads／sec

の範囲では影響がないとされている．

　IAEAのCodeでは標準菌として鼠ρ雄π∫」μ5　E　601

を指定しているので今回の実験にも使用したが，我々

はこの菌が医療用具の放射線滅菌の細菌インジケータ

ーに適当とは必ずしも考えている訳でない・それは現

今さらに強い菌が多数発見されているからである7）・

ディスポザブル医療用具の滅菌必要線量として現今

2．5Mradが慣用されているが9），前述の理由から，こ

の線量では滅菌不完全なことが時に起る．しかもこれ

はあくまで，この線量が過不足なく照射された時での

話で，工業ベースで用いられる照射容器には厚みがあ

るので，実施にあたっては，この点注意されねばなら

なV’．Perspexなどの大線量用のプラスティック線量

計を照射ケース中に入れておけば理想的だが，Aプラ

ントでは，No．9位置にFrickeの液体線量計をおき，

その点の吸収線量が2．5Mradとなるよう照射してい

る．燐酸緩衝液で洗って作ったテストピースと血清ブ
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イヨンから作りRH　100％で照射したテストピースは

すべて減苗されたけれど，血清ブイヨンーシリカゲ

ル（＋）および（一）のテストピースは滅菌されなかっ

た．孟L清ブイヨンーシリカゲル（＋）の揚合のNo．9

位では1×ユ02個の生存菌数，一番吸収線量の高い

No．4位では5×101個，最低吸収線量のNo．11では

1×10｛個残っていた（Fig・2）．　Fig・1から計算すると

前者はおよそ2．6Mrad，後者は1．5　Mτadの線量がか

かったことになる．血清ブイヨンテストピース（紙包

装）の状態は実際の医療用具の照、射に近く，2．5Mrad

では107～10sのinactvation　factorが得られるに過ぎ

ない。

　Aプラントでは現在は標準容器の回転数と最低吸収

線量位に考慮が払われて照射されている。

結 論

　工業ベースの照射プラントAで使用されている標準

容器中の部位による殺菌効果の違いを，E餌η漉Z∬

E601，　los個の細苗インジケーターを用いてチェッ

クした．現今医療用具の照射塾表菌の慣用線量として，

2．5Mradが採用されており，同線量を照射（desired

dose）した場合，最も殺菌効果の高い部位の吸収線量

は2．6Mr｛＝（1，最低部位は1．5　Mradあたりで，生存理

数はおのおの5×101個，および1×104個であった．
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キモトリプシンおよびトリプシンの力価検定法（第2報）

　　　　市販消炎酵素製剤の力価検定にあたって

　　　　　　考慮すべき二，三の問題点について

西崎笹夫・横田魚雷

　　　Assay　for　Chymotrypsin　and　Trypsin．　II

　On　a　Few　Considerations　for　the　Assay　of　the

Commercial　Anti－In且ammatry　Enzyme　Preparations

Sasao　NlslllzAKI　and　Isue　YoKoTA

　　1）　The　assay　for　trypsin　in　the　multiple　enzyme　preparations（No・9，10　and　20）consisting　of　trypsin

and　bromelain　was　carried　out　directly　by　the　proposed　method，　mentioned　in　the　prevlous　report1）。

　　It　was　found　that　the　bromelain　did　not　effect　to　the　determination　of　trypsin　in£hls　reactlon　system，

and　under　the　condition　where　signi丘cant　amounts　of　precipitates　were　occured（cspecia11y　No．20），　reproduci．

bility　was　invariably　poor，　unless　the　solutions　were　shaked　well　homogeneously．

　　On　the　other　hand，　bromelain　contents　were　assayed　by　the　staHdardlzed　method2）．

　　The　summarized　data　were　shown　in　Table　1．

　　2）　The　as＄ays　for　chymotrypsin　and　trypsin　in　the　sample（No・8）under　consideration　were　described・

　　It　was　pointed　out　that　much　difference　was　found　between　the　potencies　obtained　by　means　of　hemo．

globin　and　of　chem三cals　as　su1）strates．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　著者らは第1報1）において，昭和45年度医薬品等一

斉取締試験の対象品目とされた消炎酵素製剤のうち，

キモトリプシンならびにトリプシン，およびそれら両

成分の共存製剤に対してNF　XIIIに準拠した暫定的

規格試験法による定量成績について報告した．

　本報ではプロメラインとトリプシンとの混合製剤，

ならびに第1報で述べなかった試料8の定量成績につ

いて報告する．

　プロメラインとトリプシンとの混合製剤は3試料

（試料9，10，20）ともよく似た成分組成で，各1錠中に

プロメライン約50mg，結晶トリプシン約1mgに

対応する量を含む処方であるが，プロメライを主成分

とする製剤と解釈するためか，トリプシンの定量法を

記載してある申請書はわずかに試料20のみであった．

　プロメラインについてはカゼイン基質を用いる規格

試験法がすでに制定されている2）．ただし，カゼイン

基質にはトリプシンも作用し，逆にトリプシンの定量

に用いるBAEE基質にはプロメラインも作用すると

されている3）．このように，2種以上の酵素の存在が

たがいに同じ基質に作用する場合，1）個々の酵素が

失活しないような緩和な条件下で物理化学的（たとえ

ばクロマトグラフィーなど）に分別したのち操作する，

2）ある酵素失活剤を用いて目的とする酵素以外の成

分を失活させたのち，目的酵素のみを定量する，など

の手段があろう・1）の場合，操作が複雑であるため

測定誤差が大きくなるおそれがあり，2）の揚合には操

作はやや簡易であっても，失活の度合い，ならびに用

いた失活剤の定量値に及ぼす影響については依然とし

て問題がある．

　試料20の申請書には過酸化水素水の添加によって

プロメラインを失活させたのちNF　XIIIによるトリ

プシンの定量法が白丁されているが，著者らは未処理

の試料液に直接的にNF　XIIIに準拠した方法を適用

するのみで旧姓を得たので，それに関する若干の実験

的資料を含めて報告する．

　なお，試料8の力価表示はメーカー独自の単位で示

され，その申請書にはそのメーカーの標準品を対照と

することが記されているので，申請書による方法と前

述の暫定的規格試験法の両方法を試みることにした・

実験　の　部

1　プロメラインとトリプシンとの混合製剤（試料
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9，mおよび20）の試験

　今回の医薬品等一斉取締試験の対象がこの場合トリ

プシンであるので，トリプシンの試験から述べる．

　1－1　トリプシンの試験

　試料20に記載されたプロメラインの失活処理を行

なった試料液について第1報でのトリプシンの試験を

行なった・すなわち，これら3試料（錠剤）のおのお

のについて15錠ずつをとり，少量の水を加えてゆる

やかにふりまぜて糖衣層を溶かしたのち，乾燥ろ紙に

はさんで水分をぬぐい，一夜硫酸デシケータ一中に放

置後の重量を精密に量り1錠分の重量を鏡出する．乾

燥物を乳ばちですりつぶして粉末とし，その10錠分

に対応す’る量を精密に量りとり，　100m♂のメスフラ

スコに移し，下町70mJを加えて激しくふりまぜ，

さらに水を加えて100mZとする．この懸濁液をよく

ふりまぜてできるだけ均質とし，その5mJおよび過

酸化水素水（3％）0．1mZを25m♂のメスフラスコ

にとり、水21n♂を用いてメスフラス：コの口から洗い

込み，37。に30分間放置後，0．OOI　N塩酸を加えて

正確に25mJとした試料液についてトリプシンの暫

定的規格試験法を行なった．別に過酸1ヒ水素水のかわ

りに水0．1mJを用いて対照試験を行なったところ，

過酸化水素水処理した試料液は対照液に対して試料9

では，104％，試料10では100％，試料20では106％

のトリプシンカ価を示した・これらの数値を実験誤差

範囲内にとどまるものと解釈するならば，過酸化水素

水処理がプロメラインならびにトリプシンの定量に及

ぼす実際の効果を再検討する必要がある（1－4－a）．さ

らにこの試験に用いたキモトリプシン量の50倍量（重

flDに対応ナる当所保管のプロメライン門馬の単品に

ついて，さきに述べたトリプシンの試験法に適用した

ところ，少なくとも5分間以内に吸光度の変動は全く

みられなかった．

　これらの検討を経て，不溶性沈でん物がかなり多量

に存在する揚合には，できるかぎり均質になるように

ふりまぜて試料採取しσ一4－b），その試料に第1報に示

した方法をそのまま適用することにした．

　レ2　プロメラインの試験

　プロメラインの定量は今回の一斉取締試験の対象で

はないが，参考のためにし1と同じ操作を行なった試

料液を用いてプ煮冷ラインの規格試験法に準拠した試

験を行なった・なお，その測定仙に及ぼすトリプシン

の影響についても検討を行なった（1一壷C）．

　1－3試験成績

　以上の試験成績をTable　1に示す．

　1－4以上の混合製剤に関しての若干の検討

　1－4岨　過酸化水素処理の影響：

　前述の過酸化水素水処理の操慣こおいて，試料中に

含まれると想定されるプロメライン量に対応する量を

当所保管のプロメライン原末の単品におきかえ，添加

した過酸化水素水（3％）の量もG．1m♂，0．5mZお

よび1．OmZを用いて，それぞれの対照液に対する吸

光度の比を検べたところ，16％，7％および・1％を得

た．

　また試料中に含まれると想定されるトリプシンにつ

いても，当所保管の結目トリプシンの単品におきかえ

て過酸fヒ水素水処理がトリプシン．活性に及ぼす影響を

プロメラインの場合と同様に測定したところ，それぞ

れ113％，129％および127％を得た．この結果から

トリプシンに対しては若干の賦活化の傾向がみられた

が，詳細にわたってはまだ追求していない．

　以上，過酸1ヒ水素水処理がプロメラインの失活なら

びにトリプシン活性に及ぼす影響について検べたが，

実際にはプロメラインはトリプシンの定量に影響を与

えないことを知ったので，Table　1に示した定量値：は

これらの操俘を省略したものである．

　1－4－b　不溶性物質の野望ii：

　以上の3試料はいずれも水に対して完全には溶け

Table　1．プロメラインとトリプシンとの混合製剤の各1錠あたりの定量試験成績

試料番号

酵素成分および表示量＊

トリプシン

9

10

20

2500単位；　2．1mg

2500NF単位；　1mg

2500NF単位；　1mg

プロメライン

約25000単位；50mg

　20000単位；50mg

　20000単位；50mg

酵素含有量：（）は表示f孜に対する％

NF単位であらわ
したトリプシン藍

規格試験法による
単位であらわした
プロメライン量＊＊

2730　（109）

2360　　（94）

1670　　（67）

24SOO　　（99）

36150　（181）

18900　　（95）

＊申請・lll：，包装箱，ラベルまたは納書に記載されているものを記した．これらの表示を通覧したところ，

　　各酵素の純度は一定ではないが，醇素含有量を求めるための基準は表示単位数とした．

淋　トリプシンの影響によって，これらの含有百分率中にはおよそ15％が加算された値と’推定される・
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ず，それらの溶状のうち，たとえば試料10では沈で

ん物は比較的少ないが，試料20では不溶性物質は最

も多く，しかも沈でん物が膨潤して普通のホールピペ

ットの吸込口に入り切らないものも少量混入している

状態で，また試料9の溶性はその中間に位する．これ

ら3試料液をろ過し，ろ液についての測定値をろ過前

のそれに対比させたところ，試料10では99％，試料

9では38％，試料20では21％を与えた．とくに試

料20では，ホールピペットを用いて試料容器の底部

と上清部から採取した場合の測定値に数倍の差が認め

られた．このように，不溶性物質の多い試料液につい

ては不溶性物質中に酵素が吸着されていることは確実

で，測定に用いた採取試料液の均質性が測定値の再現

性を悪くするおもな要因と考えられるので，充分この

点に留意すろ必要がある．

　1－4杷　プロメラインの定量に及ぼすトリプシンの

影響＝

　トリプシンは塩基性のpHでタンパク分解作用が強

V・が，プロメラインの定量の反応系（pH　4．5）でもカ

ゼイン基質に対して分解作用を示すであろうことが予

想される．事実，この反応系においてプロメライン単

品100μgが作用した場合の吸光度は約0．48を与え，

別にそれと平行して行なったトリプシン単品2μg（プ

構手ラインの1／50量）が作用した場合，吸光度は約

G．026を得た．酵素反応の複雑性から，単品の場合の

結果がそのままこれらの製剤の場合に適用されるとは

いえないが，Tab！e　1に示したプロメラインの単位数

には0．026／0．48，すなわち約5％が実質的なプロメラ

インの量に加算されているものと推定される．

　L5考　　察
　Table　1に示した値は3試料とも前述の注意事項に

基づいて平行して実験を行なった値である・試料液採

取の際に再現性を乏しくするおもな原因をなす不溶筐

沈でん物について注意するならば，実際上の製剤の分

析にあたっては簡便な方法であるといえよう．

　なお，Table　1のプロメラインの試験での試料10

の値は，表示単位の約1．8倍の値を示したが，プ唱導

ラインは今回の試験の対象ではない．プロメラインの

規格試験法には酵素稀釈液中にシステインとEDTA

を含むように規定されてあり，試料10の申請書に記さ

れた稀釈液では生理食塩が用いられることにされてい

る．稀釈一中のシステインの存否はプロメラインの定

量値に1．5～2倍の差を与えるために以上の結果を招

いたのかも知れない．規格試験法の各メーカーへの一

層の徹底1ヒが図られるよう今後の行政指導に期待した

v’．

　II試料8の試験および考察

　申請書には本試料は1錠中の成分としてすい臓性タ

ンパク分解酵素50000単位を含有すると記され，キモ

トリプシンともトリプシンとも明記されていないが明

らかに消炎酵素製剤と表示されている．その試験法に

はメーカーが調製したタンパク分解酵素標準晶を対照

とし，尿素変性ヘモグロビンを基質として高，中，低

3用量における標準品との比較力価の平均値：を求める

ことにされている．

　メーカーから提出された標準品は，外観上微に褐色

をおび，2000単位／mgと表示され，申請書には製法

としてウシのすい臓からキモトリプシノーゲンの結晶

を製し，それにトリプシンを作用させて得たα一キモト

リプシンの結晶を3回再結晶したものと記されてい

る．

　まず，中請書の方法に従いタンパク分解作用の試験

を行なった結果，3用量の力価比はそれぞれ0．966，

0．945，0．940を示し，その平均値は0．950で申請書

に規定してある90～110％には明らかに適合した．

　一方，この試料8に対してキモトリプシンとトリプ

シンとの暫定的規格試験法を準用するとき，試料8の

試料液が褐色を呈し，不溶性物質を含むためか，他の

キモトリプシン製剤で得られたような直線区間がやや

全曲し，1錠中にキモトリプシン約3200NF単位，

トリプシン約1000NF単位を与えたに過ぎず，表示

された50000単位との単位の関連性に疑問を生ずる・

　また，タンパク分解酵素標準品についてこれと同じ

操作を行なV・，その1mg中にキモトリプシン550　NF

単位，トリプシン1030NF単位を得た’この値は大

略キモトリプシンとトリプシンの重量紐成比が6＝4

を示すことになり，申請書で明記された結晶α一キモト

リプシンと品質的に矛盾する．しかもその1mgを

20000単位と規定することはきわめて専断的で根拠に

乏しい．改めて単位の表現を検討し統一化する必要性

を指摘するとともに，天然基質と合成基質との問に明

らかな差を示す一例として記録にとどめておく・

む す び

　昭和45年度医薬品等一斉取締試験として行なった

市販消炎酵素製剤のうち，第1報に引続いて本報では

プロメラインとトリプシンとの混合製剤の定量法なら

びに定量成績，および試料8についての検討に関して

述べた．

　1．プロメライン50mgとトリプシン1mgを成

分とする混合製剤に対しては，1）過酸化水素水によ

ってプロメラインの失活を検討したが，プロメライン
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の共存が第1報で述べたトリプシンの暫定的規格試験

法に影響を及ぼさないことを知った．2）かなりの量

の不溶性物質がある離合には，酵素は明らかにこれら

の沈でん物に吸盾される．したがって，沈でん物をも

含めて試料液を均質にして採取しないと測定値はπ現

性に乏しい．3）プロメラインの定量法もトリプシン

と同様に操作した試料液について規格試験法を準用し

た．4）以上の試験成績をTable　1に示した・

　∬。試料8については単位の表現を統一化する必要

性のあること，申請書に述べられた変性ヘモグロビン

を墓質とした場合には定量規定に適合するが合成基質

を用いるNFの試験結果とは定量結果にかなりの差の

あることを指摘した．

　以上の報告の一部は“混合酵素製剤の力価測定法に

関する研究”の一環として昭和46年度厚生科学研究

報告とした．
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国立衛生試験所標準品（日本薬局方標準品）

　　　“酢酸ヒドロコルチゾン標準品”，

　‘‘酢酸プレドニゾロン標準品，，について

木島敬二・川村次良

On　the　National　Institute　of　Hygienic　Sciences　Standards

（The　Japanese　Pharmacopoeia　Standards），“Hydrocortisone

　　Acetate　Reference　Standard，’and“Prednisolone

　　　　　　　Acetate　Reference　Standard”

Keili　KIJIMA　and　Jir61くAwAMuRA

　　Thc“Hydrccortisone　Acetate　Refeτence　Standard”　and　“Prednisolone　Acαate　Reference　Standard”

were　preparcd．

　　These　Standords　were　examined　by　Thin－Layer　Chromatography，　Infrarcd　Spectra，　etc，．

　　Another　data　cstimated　werc　summar五zed　in　the　following；

　　mP
Loss　on　drying

Opt董cal　rotation

　　Assay

Hydrocortisone　Acetatc
　　Rcfercncc　Standard

Prednisolone　Acetate
　　Refercnce　Standard

220。　（dccomp．）

0．37％

〔α〕翌：　十1650

100．4％

239～240。（dccomp．）

0．10％

〔α〕葦？：　十1160

100．3％

（Received　May　31，1972）

　日本薬局方酢酸ヒドロコルチゾンの確認試験（赤外

吸収スペクトル），純度試験および日本薬局方酢酸プレ

ドニゾロンの確認試験（赤外吸収スペクトル）などに

用いられる標準品として国立衛生試験所標準品（日本

薬品方標準品），酢酸ヒドロコルチゾン標準砂，酢酸プ

レドニゾロン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
　　分光光度計　島津製

　　赤外分光器　日本分光製

　　自動旋光計　応用霜気製

　試験項目1）および試験成績

酢酸ヒドロ：コルチゾン

　外観　白色結晶性粉末

　QV　50型

DS－403　G型

　MP－IT型
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融点　220。（分解，JP　VIII融点測定法による）

乾燥減量　0．37％（0．59，105。，3時間）

旋光度　〔α〕盤＋165。（105。，3時間乾燥後，0・05g，

　ジオキサン，10m1，100mm）

定量100．4％（JP　VIIIの定量法によるユ））

薄層クロマトグラフ　つぎに示す条件で薄層クロマ

　トグラフィーを行なうとき，Rf約0．64に主ス

　ポットを認める．そのほかRf約0．38にきわめ

　て微にスポットを認める．

条件3）

　吸着剤WAKOGEL　B－10を厚さ250～300μに

　　ひき，110。で約1時間活性化を行なう．

　スオミット量　200μ9（溶媒：メタノール）

　展開溶媒　クロロホルム・メタノール（9：1）

　検出法　過塩素酸の2％メタノール溶液を噴霧し

　たのち，120。で5～10分間加熱する．

赤外吸収スペクトル　Fig．1参照（KBr法）

　WHO化学参照物質の赤外吸収スペクトルと一致

　した．

3600　　2δOO　2000　1800　1600　　1400　1200　1000　　800　　600　　400　　200

　　　　　、Vave　number（cm｝1）

Flg．1．　Infrared　spectrum　of“Hydr㏄ortisone

　acetate　reference　standard”（KBr　Tablet）

酢酸プレドニゾロン

　外観　白色結晶性粉末

　融点　239～240。（分解，JP　VIII融点測定法による）

乾燥減量　0．10％（0．59，105。，3時間）

旋光度　〔α〕誓：＋116。（105。，3時間乾燥後，0・2g，

　ジオキサン，20mJ，100mm）

定量　100．3％（JP　VIIIの定量法による2））

薄層クロマトグラフ　つぎに示す条件で薄層クロマ

　トグラフィーを行なうとき，Rf約0．56に主スポ

　ットを認め，そのほか，Rf約0．30および0，60

　にきわめて微にスポットを認める．

条件4）

　吸着剤　酢酸ヒドロコルチゾンの場合と同じ．

　スポット：量　200μ9（溶媒；：アセトン）

　展開溶媒　ベンゼン・アセトン（2：ユ）

　検出法　酢酸ヒドロコルチゾンの場合と同じ．た

　　だし加熱後，紫外線を照射して観察する．

赤外吸収スペクトル　Fig．2参照（KBr法）

　WHO化学参照物質の赤外吸収スペクトルと一致

　した．

3600　2き00　 2000　　1800　1600　 1400　1200　1000　　800　　600　　‘OO　　200

　　　　　　Wave　number（cm一：）

1）

2）

3）

4）

Fig．2．　Infrared　spectrum　of“Prednisolone

　acetate　reference　standard”（KBr　Tablet）

　　　　　文　　　　献

厚生省：第八改正日本薬局方第一部，p．291

同上，P．294

WHO／Pharm／420．64，　Appendix　2，　p．3

WHO／Pharm／66．43工，Appendix　7，　p2

国立衛生試験所標準品‘‘葉酸標準品”について

太田美矢子・川村次良

On　the　National　Institute　of　Hygienic　Sciences　Standard，

　　　　　　“Folic　Acid　Reference　Standard　

Miyako　OTA　and　Jiro　KAwAMuRA

　　The　National　Institute　of　Hygienic　Sciences　Standard，‘‘Folic　Acid　Reference　Standard”was　prepared．

　　The　purity　was　equal　Qr　more　excellent　than　that　of　the　WHO　Chemical　Reference　Substacne　or　the

USP　Reference　Standard，　by　means　of　thin！ayer　chromatography．　The　assay　showed　100．3gらand　101．0％

against　the　WHO　Chemical　Reference　Substanee　and　the　USP　Reference　Standard，　respective】y．

　　From　the　data　obtained　in　above　examinations，　this　material　was　authorized　as　a“Folic　Acid　Reference

Standard　．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　1㌧fay　31，1972）
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　第七改正日本薬局方1）（口局七）の葉酸，同錠，同

注射液の定1氏法には，パラアミノベンゾイルグルクミ

ン酸（PABGA）を標準品として用いていたが，第八改

正ロ本薬局方2）（日局八）では，葉酸標準品を用いるよ

うに改正されたので，新たに国立衛生試験所標準品

“葉酸標準品”を製造した．それに伴う標準品原料の

吟味，選定ならびにその試験成績を報告する．

試験方法ならびに試験成績

　1）使用機器
　自記分光光度計　口立製　EPS－2型

　高分解能赤外分光光度計　日本分光製

DS　403　G型

　分光けい光光度計日立製MPF－2　A型

　窒素自動分析装置　コールマン　29A型

　カールフィシャー滴定装置　メトロームE452電

位差滴定装置　柳本製

　分光光度計島津製QV－50型

　2）試　　　薬

　WHO化学参照物質Control　N（L　167019，

　USP標準品Control　F，

　硫酸キニーネ，亜鉛末はいずれも和光純薫製特級品

を用い，その他の試薬は試薬特級を用いた，

　3）試験項目ならびに方法

　口局八に準じて行なった・ただし，遊離プテリジ

ン，硫酸呈色物，薄層クロマトグラフ法による類縁物

質の製出についての試験方法をつぎに示す．

　i）遊離プテリジン3）・4）〔6一メチルプテリジン（MP），

6一カルボブテリジン（CP）の総和として〕

　標準品原料（鳳lilD約100　mg（W　mg）を精密に砥

り，水20翻およびアンモニア試液2m♂を加えて

溶かし，水を加えて正確に100m’とする．この液

1m1を正確に量り，アンモニア試液2mJおよび水

を加えて正確に100mJとし，検液とする．この検液

につき，層長1cmで励起波長365　mμ，けい光波長

455mμにおけるけい光強度（F）を測定する．ただし，

硫酸キニーネ・0．1N硫酸溶液（0．05μ9／mJ）のけい

光下受が30．0になるように，あらかじめ測定機器の

けい光感度を調節しておく．

　遊離プテリジンの含量（％）

　　　　　　　　F×10．0
　　　　　　　＝WX1000×100

（ただし・上式の10．0はこの測定条件で，MP，　CP

の等量混合物のけい光強度）

　i三）硫酸呈色物

　0．6
呂

焉

壱0．4
塗

モ0．2

〃’「・曳　〃．，・21

畿〉悟1ミ《一

／　殴．＼ゴ㌣ニー＿懸§
　250　　　　　　　　　　300　　　　　　　　　350　　　　　　　　　40（｝

　　　　　　　　　　（mμ）

Fig。1．　Absorpt1on　spcctra　Qf“Folic　Acid

　Refcrcnce　Standコrd”，　MP　and　PABGA，

　Curve　1：Folic　acld；1mg　in　100　mZ　of

　　O．1NNaOH
　Curve　2：FQlic　acid；1mg　in　100　mJ　of

　　solution（pH　7）consisting　of　O．1N

　　NaOH　and　O．1NHCl
　Curve　3：Folic　acid；1mg　in　100　mJ　of

　　O．1NHCI
　Curve　4：MP；0．6mg　in　100　mJ　of　O．1

　　NNaOH
　Curve　5：PABGA；0．8mg　in　100　mZ　of

　O．1NNaOH

Ψ
で

♂2 A

4000　3200　2100　工900　1700　1500　1300　110σ　 900　　700　　500　　30ひ

　　　　　　　　　　（cm一り

Fig2．　Infrared　Spectra　of　FQIic　Add

　Reference　Standards．（KBr　Tablet）

　CしIrve　1：Fo1三。　Acid　Rcference　Standard

　　〃　2：、VHO　Chemical　Reference　Sub．

　　　　　sねnce

　原料0．209を正確に量り，硫酸10m1を入れた試

験管に少量ずつ加えて溶かし，室温に1Q半間放置し

たのち，層長1cm，500　mμにおける透過度を測定す

る．

　iii）薄層クロマトグラフ法による類縁物質の検出

　F五9．3，4　を参照

　4）試験成績
　外観：黄色結品性の粉末

　吸収スペクトノレ：F1g．1参照

　赤外吸収スペクトルlFig．2参照（WHO化学参照

物質と一致）

　確認試験；

　局方に示された3波長における，El跳，　Aエ／A2は

つぎのようである．

　　　E｝謡（256mμ）：587（AI）

　　　Efぎ丘（283　mμ）：575

　　　El翻く365mμ）：203（A2）
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　　　Aユ／A2＝2．8噂

したがって，日局八の確認試験の項（1）の試験に適合

ナる．

　純度試験：

　i）溶状　原料0．29に希水酸化ナトリウム試液

9mZを加えて溶かすとき，液は黄色澄明である。

　ii）遊離アミン　0．32％（WHO化学参照物質：0．4

％，USP標準品：0．8％）

　iii）遊離プテリジン　0．14％（WHO化学参照物質：

0．2％，USP標準品＝0．7％）

　iv）硫酸呈色物：74．7％（n＝3）

　v）窒素　 22．22％（n＝3，　理論¶直22．22gら）

　vi）薄層クロマトグラフ法による類縁物質の検出

類縁物質の爽雑を知るために，薄層クロマトグラフ法

を行ない，紫外線を照射して検出した・

　Fig．3，4にみられるように，原料は主スポットのほ

かに，4個日スポットを認めた。短波長紫外線照射

（253．6mμ）で2個の黒いスポット，長波長（366・O

mμ）のそれでは2個のけい光スポットがみられる．

これらは，推定化合物と同時に展開することにより，

前二者は，パラアミノ安息香酸（PABA）とPABGA，

また後二者はMPとCPであることを確認した．そ

して，WHO化学参照物質とUSP標準品とは，いず

れも原料と同じRf値：にスポットを与えたが，試料を

約200μgつけた場合，両者とも，前記4個の不純物

のほかに，主スポットよりもややRf値が小さい位置

に，ごく微量のけい光スポットがみられた・

　水分：日局八に準じて試験を行なった．（ただし，試

料量50mg，　カールフィシャーカ価0．7～1mg／mJ

使用）

　　電：位差滴定装置柳本門戸用　7．99％（n＝3）

　　メトロームE452使用　　8．02％（n＝2）

　強熱残分：0．09％（n＝2）

　定量5）＝日四八の定量法に従い，本原料をUSP標

準品，WHO化学参照物質6）と比較した．

So！vent
Front

　MP
PABA

A B C

　PABGA

　　CP
Fohc　acid

Start

○
●
彦 易

、　　　　　●

●

易

一灘魏琵

Fig．3．　Thln－layer　chromatogram　of　Fo】ic

　Acid　Reference　Standard（A）cQmpared
　with　WHO　Chemlcal　Reference　Substance

　（B）and　USP　Reference　Standard（C）

　Sample：4μ（50　mg　in　l　mJ　of　10％

　　ammonia　solution）

Adsorbent＝WAKO　GEL　B－5　F，300μ．
　Solvent　systen1：　n－propanol　・　ethanol　，

　　strong　ammonia　wa亡er（2；1：2）

　Detection：The　plate　was　exposed　in　UV

　　IIght

　　at　253．6mμ，　PABA　and　PABGA　are

　　　black　spots

　　at　366．Omμ，　MP　and　CP　are　fluorecent

　　　spots

So！vent
front

A B C

　Mp
PABG

　CP

PABGA

Follc　acid

標準品原料
WHO
　化学参照物質

USP標準品

252，1　（0．249ち）

251．2（0．3196）

249．5（0．289る）

100。3％

Start

0
00

o
●

㊧

o
O
㊧

101，0％

　ただし，E’は15μ9／mZの試料液4mZを用V・て

呈色したときの換算値．Vは変動係数・

　なお，日局七の定量法に従V・，従来のPABGA標

準品と比較するとき，

Fig．4．　Thin－layer　chromatogram　of　Folic

　Acid　Reference　S亡andard（A）compared

　witll　WHO　Chem1cal　Reference　Substance

　（B）and　USP　Reference　Standard（C）

　Sample：3μ（50　mg　in　l　mZ　of　10％

　　ammOnia　SOIutiOn）

Adsorbent：WAKO　GEL　B－5　F，300μ

　Solvent　system：n－propanQ1・10％　am・

　　monia　solution（70：30）
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標準品原料：99，6％

USP標準品198．8％を得た．

結 論

　標準品原料として入手した葉酸について，USP標

準品およびWHO化学参照物質を対照として実験を

行なった結果，それらと同等またはそれ以上の品質を

有することを認め，これを日本薬局方標準品原料とし

て採用した．

　なお，この標準品の製造にあたっては，野田薬品工

業株式会社のご協力を得た．ここに謝意を表する．

1）

2）

3）

文 献

厚生省：第七改正日本薬局方第一部p．637

厚生省二第八改正日本薬局方第一部p．712

V．AIlfray，　L．　J．　Teply，　C．　Geffen　and　C．　G．

　King＝訊13∫oZ，　Cゐ8〃～．，178，465（1949）

4）　J．R．　Hazlett，　D．0．　Kildsig：訊P肋ηπ，＆義，

　59，　570（1970）

5）　B，LHutchings　et　aL：」．　B’o乙Cゐε～P乙．，168，

　705（1947）

6）　WHO／Pharm／66，431，　ApPcndix　3，　P．1

昭和46年度における市販ディスポーザブル輸液セット

　　　　　　の一斉取締り試験成績について

大町琢磨・伊東　宏・堀部　隆・水町彰吾

菊池　寛・大森義仁・桑村　司・田中　悟

The　Systematic　Inspection　of　Disposable

　　　Infusion　Assemblies　in　1971

　　Takuma　OBA，　Hirosh三IT6，　Takashi　HoRIBE，　Sh6go　MlzuMAcHI，

Hiroshi　KIKucHI，　Yoshihito　OMoRI，　Tsukasa　KuwAMuRA　and　Satoru　TANAKA

　　The　systematlc　inspection　of　disposable　infusion　assemblies　were　carried　out　with　regard　to　following

items；status　of　outside　and　inside　of　needle　and　bending　strength　of　vein　needle，　heavy　metals　and　elution

materia！s　of　tube　an（1　drip　counter．

　　The　mcthod　for　these　tests　were　based　on“The　Standard　for　Disposable　Infusion　Assemblies”authorized

by　the　Niinlstry　of「㌧Ve】fare　and　Health．

　　Thls　report　a！so　describes　on　the　pyrogenlc　test　fQr　extracts　of　rubber　tubes　in　the　assemblies．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　ディスポーザブル輸液セットは注射筒を用いないで

多量の静脈注射用医薬品を静注する器具であって，以

前は，その材料としてゴム管を用いていたが，現在で

は，プラスチックの発達により塩化ビニル樹脂管がこ

れに代わっている，また，滅菌法の進歩により，ディ

スポーザブル形式のものが大部分を占めるようになり，

市販品の数量も膨大なものになっている．このため，

昭和45年8月には厚生省告示第301号により「ディ

スポーザブル輸血セット及び輸液セット基準1）」が制

定され，昭和46年度の医療用具の一斉取締り試験も

本品を対象として行なわれた．収去された検体は10社

13種である．木報では，これらの成績について報告す

る．

　なお，発熱性物質試験は，主として，溶出液につい

ての化学的試験により不適と判定したゴム管について

のみ行なった．

実　験直　法

　1，試験方法

　「ディスポーザブル輸血．ヒット及び輸液セット基

準り」により試験した，

　この基準によると，試料を直接灰化したものについ

て重金属試験を行ない，さらに試料を水で煮沸してえ

た溶出液について外観，pH，重金属過マンガン酸カ

リウム還元性物質，蒸発残留物の各試験を行なう．

　ただし，ゴム管部溶出液の発熱性物質試験はつぎの

方法によった．

　発熱性物質用試料の調製；輸液セットの連結ゴム管
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Table　1．　Extract　tests　of　disposable　infusion　assemblies

Sample　NQ．

1

2

3

4

6

7

8

9

10

11

12

13

ユ4

Part

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

a

b

C

Difference　of　pH　values
Consumption　volume　of
N／100KMnO4（mZ）

0．35

0．33

0．18

0．43

0．32

0．32

0。58

0．47

0．38

0．78

1．22

0．30

0．62

0．97

0，57

0．21

0．18

0．10

0．05

0．32

0．07

0．57

0．92

0．01

0．20

0．72

0．35

0．54

0．57

0．30

0．24

1．23

1．42

0．58

1．07

0．40

1．Q

O．6

0．3

0．7

1．3

0．8

1．8

2．0

0．7

1．7

2．7

3．3

1，7

1．7

2．2

1．0

0．9

0．7

2．4

2．7

1。1

1．7

1．7

1．3

1．0

2．9

0．6

1．5

1．9

0．7

0．7

0。8

0．6

2．2

4．8

1．6

Residue　on　evaporatlon
　　　　　　　（mg）

0．45

0．12

0．05

0．2

0．1

0．1

0．1

0．8

0．1

0、1

0。1

0．3

0．1

0．4

0．1

0．3

0．1

0．3

0．1

0．8

0．2

0．2

0．8

0．2

0．4

0．4

0．3

0．5

0．1

0．3

0．2

0．1

0．3

0．1

0．1

0．3

0．2

0．2

0．3

0．6

0．9

L1

0．1

0．2

0．1

a；Polyviny互chloride　tube　b；Rubber　tube　c；Drip　counter

5



98 衛生試験所報告 第90号（1972）

Table　2．　The　length　of　tubes　of　disposable

　infuslon　assemblies

Table　3．　Pyrogenicity　on　extracts　of　rubber

　tubes

細隙1智
1

2

3

4

6

7

8

9

10

11

12

13

14

12S．6

127．0

124．3

119．7

114．2

117．6

114．5

116．8

118．3

113．8

118．6

110，3

127．4

Length◎f
rubber　tube
（R）（cm）

7．7

7．3

7。2

8。6

10．2

7．6

8．7

10．1

9．7

10．2

9．7

11．3

8，6

R／T×100

　（％）

Sample　No．

6．0

5．7

5．8

7．2

8．9

6．5

7．6

8．6

8．2

9．0

8．2

10．2

6．8

Isotonic　sodium
cllloride　injectまon

1

4

8

L5gをとり，長さ約5田mの大きさに細断し，秤量

後，200m‘容量の三角フラスコに入れ，発熱性物質

試験に適聾する生理食塩液150mZで30分間煮沸し

た．この上澄液を試料液とし，対照液として同様の操

作を行なった生理食塩液を用いた．なお，以上の操作

はすべて無菌的に行ない，用いた器具はあらかじめ

250。で30分間加熱滅菌した．

　発熱性物質の試験方法；第八改正日本薬局方の発熱

性物質試験法によった・

　2．試験結果

　いずれの検体も針の内外面には異物を認めず，曲げ

強さの試験に適合していた．塩化ビニルおよびゴム連

結管の溶出液と永とのpH値の差，0．01　N過マンガ

ン酸カリウム消費量および蒸発一分についての成績は

Tab！e　1，連結管の全長とゴム連結管の長さおよびそ

れらの比率についての成績はTablc　2，ゴム連結管溶

出液の発熱性物質試験の成績はTable　3にそれぞれ

ホした．

10

13

Rabbit　No．

10

12

13

27

29

30

32

33

35

36

37

38

39

40

41

42

43

44

Temperature
rise

0．0

0．1

0．1

0，0

0．2

0．1

0，0

0。0

0．0

0．0

0．1

0．1

考

0．1

0．0

0．1

0．0

0．1

0．0

Results

察

　以上の試験成績を見ると，過マンガン酸カリウム消

費量が規定の2m‘以上消費するのはゴム管部に一番

多い．ゴム管を使用するのはわが国のみであり，その

使用は好ましくないが，一部病院での混注その他の使

用上の手技に必要とされている．さらに，試料採取量

よリ換算するとゴム管はプラスチックの約10倍の溶

出を示すこととなり，この様な過マンガン酸カリウム

消費量を示すことはゴム管の今後の使用の再検言・1の原

因となるであろう．喜谷3）は発熱性物質の化学的検出

法の一つとして過マンガン酸カリウム脱色試験をあげ

ている・そこで，著者らは過マンガン酸カリウム消費

：量の多いゴム管部について発熱性物質試験を行なった

が，いずれも陰性であった．かつて下平ら4）は発熱性

物質の陽性のゴム溶出液が過マンガン酸カリウム消費

量試験では合格することを示したが，今回の結果で

も，両者の問には相関関係はないと考えられる・その

他，輸液針の内外面試験および曲げ試験，ゴム管の伸

長度試験，連結管溶出液の重金属試験を行なったが，

いずれも規格に適合していた．’今回の重金属試験では

堀部ら5）が以前に報告したような璽金属の存在は認め

ることができなかった．

結 語

　1．市販のディスポーザブル輸液セットを厚生省基

準により，輸液針の内外面および曲げ強さ，速庭面お

よび点滴筒の重金属，連結管および点滴筒の溶出物に

ついて試験した．その結果，過マンガン酸カリウム還

元性物質の項以外はいずれも適合することがわかっ

た．

　2．連結管の全長は110．3cm～ユ28．6cmであり，
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ゴム垂直の長さは7．2cm～11．3cmであり，ゴム管

部の長さが連結管全長の10％以上であるのは13検体

中1検体であった．

　3．過マンガン酸カリウム消費量が規定の2mZ以

上あるのは13検体中，ゴム管部4検体，プラスチッ

ク部2検体，点滴筒2検体であった・

　4．ゴム幽谷の過マンガン酸消費量が規定の2mJ

より多い4検体のゴム管部溶出液について発熱性物質

試験を行なったが，いずれも陰性であった・

文 献

1）ディスポーザブル輸血セット及び輸液セット基
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4）下平彰男ら：東京都立衛生研究所年報，23，147

　（1971）

5）堀部　隆，水町彰吾，菊池　寛：衛生試論，86，

　122（1968）

腸線縫合糸の規準化について

伊東　宏・菊池　寛・水町彰吾・大場琢磨

On　the　Standardizatlon　of　Absorbable　Surglcal　Suture（Catgut）

Hiroshi　IT6，　Hiroshi　KIKucHI，　Shδgo　MlzuMAcHI　and　Takuma　OBA

　　The　tests　were　performed　to　establislt　the　standard　of　the　absorbable　surgical　suture（Catgut）。　Then　eight

commercial　samples　were　examined　Qn　their　disintegration　of　chromlc　suture，！ength，　diameter，　knQトpull

tensile　strength，　and　soluble　chromium　compounds．　The　results　were　sbown三n　Table　l　to　4．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　腸線縫合糸は薬事法では医療用品に分類され，規格

として，JIS　T　4102（1966確認）が規定されている．

しかしながらこの規格は1960年に設定されたもので

あり，すでに10年を経過しているので，実状に適し

てない面がある1）．たとえば，加工による種類ではA

形（無加工），B形（弱加工），　C形（中加工），　D形（強

加工）などの種類があるが市販品のほとんどはA形

（Plain），　C形（chromic）の2種類で，　USP　XVIII版2）

においてもこの2種類である・

　取扱いによる種類として，ボイラブル（滅菌のため

容器の外側を熱してもよいもの），ノンボイラブル（容

器の外側を熱してはならないもの）があるが，最近で

はほとんどの製品がノンボイラブルになっている。号

数も4－0より細い縫合糸も製造されるようになり，

ディスポーザブルの針付き縫合糸，ダイヤルゲージの

精度の向上などがみられ，ここで全面的な改正が必要

となっている．そこで規格案作成のため，USP　XVIII

版を参考とすると同時に，二，三の調査を行なったの

でその結果について報告する・

実験方法および結果

　種類規格案はつぎのとおりである．「タイプA（プ

レイン）は吸収性を変化させるような特殊処理を加え

ない縫合糸をいい，タイプC（クロミック）は使用目的

に応じて，吸収性に抵抗力をもたせるように特殊処理

を加えた縫合糸をいう」

　プレインは通常約7日間ぐらいで，体組織に吸収さ

れ，縫合目的を失うといわれ，クロミックはクローム

処理によって吸収されるに要する日数は，約21日間

ぐらいといわれている・そこで予試験的に市販7社8

製品のタイプC（クロミック）について，ペプシン溶

液（第7薬局方人工胃液）による溶解性について調査

した．縫合糸1本（約1．5m）を三角フラスコにとり

ペプシン溶液25m1を加え，37。に保ってときどき

かきまぜながら日曜によリ観察した．フラスコ内が，

均一のにごり液になった時間で限度とした．その結果

をTable　1に示す．

　標準品のタイプA（プレイン）とほぼ同じ時間でに

ごり液となったもの3社3検体（A（’71），F，　G）あっ
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Table　1．　Disintegration　of　chromic　suture　in　pepsin　sQlution

Manufacturcr

Aぐ67）

Aぐ71）

B（’71）

C

D

E（’68）

F（’72）

Gぐ72）

C＊

Type　and　size

Type－C
ChrQmic　l

Type－C
ChrQmic　2

Type－C
Chromic　2

Medium
Chromic　2

Chromic　2

Chromic　O

Chromic　2

Chromic　2

Type　A
Plain　1

24

statlonary

muddy
solution

crumble

statlonary

statlonary

statlonary

Inuddy
SOlution

muddy
solutiQn

muddy
solution

48

1mpunty

1eavings

statlonary

statlonary

statlonary

72

muddy
solution

muddy
SOlution

1mpurLty

statlonary

stat1Qnary

96

1eavingS

1rnpurlty

1rロpunty

120

IeavingS

1eavings

IeavingS

144（hr）

muddy
SQ！ution

muddy
solution

muddy
solutlon　and
leavingS

＊　It　was　used　fQr　reference　standard

た．

　長さ　規格案はつぎのとおりである・「縫合糸を容

器から取り山したのち，直ちに引張らない状態で長さ

を測定するとき，表示した長さの95％以上でなけれ

ばならない」

　表示のある試料についてここに記した方法で測定し

た結果，異常は認められなかった．

　直径　規格案はつぎのとおりである．「縫合糸を容

器から取りだしたのち，直ちに引張らない状態で，全

体の4等分した両端以外の3か所の直径を，ダイヤル

ゲージ（0。001mm目盛，荷重2109）で10本の縫合

糸にっいて直径を測定するとき，その平均値および測

定値の18か所以上が，別表に掲げる号数に対応した

直径に適合しなければならない・7－0より細い縫合

糸を測定するにあたっては，荷重は60gを超過しな

いように調整しなければならない」．

　：本法とJIS法によって，プレイン2－0（規格0、348

～0．406）について測定したが，本法で0．371±0．022

であり，JIS法では0．375±0．02で，あまり変化はな

かった．また市販品2社の新たに規格が設けられた

5－6，6－0，7－0の3種につV・てそれぞれ30か所を

測定した平均値はTable　2のとおりである・

　B祉1検体に適合しないものがあった・またB社の

6－0を60g荷重で測定したときは0」16であり，7－

0を2109で測定したときは0．072で荷：重による変

化はあまりなかった．

Table　2．　Mean　values　of　diameter（mm）

ム．lanufacturer　S三ze

A

B

5－0

6－0

7－0

5－0

6－0

7－0

Standardized

　value

0．140阿0。179

0．089川0．127

0．064閏O。089

0．140剛0．179

0．089削0．127

0．064園0．089

LIean　value

0．161

0．118

0．081

0．139

0．109

0。079

Table　3．　Tenslle　strength　measured　by

　decided　method　here　and　JIS　method（kg）

｝4anufacturer

A
B
〃

〃

〃

〃

〃

Size

1

3

2

1

0

2－0

3－0

Standard三zed

　value

3，80

5．90

4．51

3．80

2．77

2．CO

1．25

This
method

JIS
method

3．8813．45

5．43

4．08

3．22

2．84

2．13

1．30

6．11

5．26

4．03

3．76

2．34

1．41

　引張り強さ　規格案はつぎのとおりである・

　「縫合糸を約30cmに切り，これを試料とし，内径

約6．5mm，肉厚約1．6mmの柔軟なゴムチューブの

まわりに試料の中央部を巻きつけ，外科結びにする，
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Table　4．　Mean　values　of　Knot－pull　tensile

　strength（kg）

八lanufacturer　　S三ze

A

B

5－0

6－0

7－0

5－0

6－0

7－0

Standardized

　vaIus

0．38

0．18

0，07

0．36

0．18

0．07

Mean　value

0．48

0．21

0．08

0．38

0．20

0．09

つぎに引張り試験機を用いて結び目が中央にくるよう

に試料の両端（標点距離約13cm）をチャックで固定

し，試料が切断するまで荷重を加えて引張り強さを測

定するとき10回の平均値は，別表に掲げる号数の引

張り強さに適合しなければならない．」

　市販二尊7検体について上述の方法とJIS法を比較

した成績はTable　3のとおりである．

　一般に本法はJIS法より低い値を示すが，測定値は

ばらっきが少ないようである．また5－6，6－0，7－0

につv・ての引張り強さの成績はTable　4のとおりであ

る．

　A，B二社の製品はいずれも規格には適合していた。

　針付き縫合糸の引き抜き強さ　規格案はつぎのとお

りである．「縫合糸を約15cmに切り，これを試料と

し，針と糸との接合部が一直線になるように引張り試

験機の上のチャックに針をとりつけ，縫合糸が切れる

か，または針からはずれるまで荷重を加えて引き抜き

強さを測定するとき，5回の平均値および各測定値

は，別表に掲げる号数の引き抜き強さに適合しなけれ

ばならない，」

　入手した試料では特に異常は認められなかった．

　可溶性クローム化合物　規格案はつぎのとおりであ

る。「縫合糸約250mgを三角フラスコにとり水25　mZ

を加えてせんをして37±1。で24時間放置する・冷

後傾斜により抽出液をとり試験液とする．試験液5mJ

を小試験管にとり，同じ試験管に重クローム酸カリ標

準液5m’をとり，両試験管にジフェニルカルバチド

溶液2m♂および希硫酸2mJを加える．試験液に呈

する色は標準液（クロームエppm）の色より強くない・

　二，三の試料について試験を行なったが異常は認め

られなかった．

考 察

　今回の試験においては，クロミック処理の適否，直

径，引張P強さ（結節），可溶性クローム化合物につい

て重点的に調査した．クロミック処理については，人

工胃液での試験ではあるが，A（171），　F，　G，の製品は

タイプA（プレイン）と同程度に，にごり液になったも

のがあり，残淡の多い製品も認められ，これらを検査

する試験法の設定が望まれる・直径試験では，規格案

は号数問において非連続であるためJIS規格よりきび

しくなっているので，適合しないものが認められた．

また引張り強さ試験では，試験法の違いと，規格値を

向上させたため，適合しない製品がみられ，今後の審

議の過程で実状調査と使用者の意見もとり入れ，検討

する必要がある・また可溶性クローム化合物試験で

は，ジフエニルカルバチド試薬は6価のクロームに呈

色し，3価クロームには呈色しないといわれているの

で，メーカーでの処理方法について調査し試験法を検

討する必要があると考えられる．
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ネイルエナメルの皮膜から溶出する

　　ホルムアルデヒドについて

外村正治・小幡利勝・村松ひろみ＊・狩野静雄

O皿Elution　of　Formaldehyde　from　Film　of　Nail　Enamels

Masaharu　ToNoMuRA，　Toshikatsu　OBATA，

Hiromi　MuRAMATsU　and　ShizuQ　KANO

　　Formaldehydc　was　cluted　fτom　a　51m　of　nail　emmel　by　stccping　the丘lm　in　water．　To　know　the

factors　that　alter　the　elution　of　fQrmaldehyde，　inαuences　Qf　the　steeping　temperature　and　time，　thickness　of

the　mm　and　tlle　drylng　time　to　dry　the　coated　na三1　enamel　on　the　amount　of　eluted　fQrmaldehyde　were

investiga【ed．　　　　　　　　　　　　　　・
　　The　amQunt　of　the　eluted　formaldehyde　was　remarkably　affected　by　drying　ti皿e．　The　level　of

formaldehyde　eluted　was　decreased　rapidly　within　60　minutes　after　coating　the　nall　enalnels．

　　The　amounts　of　formaldehyde　eluted　from　commercial　nail　enamels　were　mostly　less　than　5μg　per

cm2，　and　even　9μg　per　cm2玉n　the　highest　level　of　eluted　formaldehyde　by　drying　the丘lm　for　30　millutes

and　steeping　ln　the　water　at　40。　for　30　minutes．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Receivcd　May　31，1972）

　食器，家具などのホルムアルデヒド検出に伴って，

ネイルエナメルの形成皮膜についてもその疑いが持た

れるに至った．ネイルエナメルの皮膜から溶出するホ

ルムアルデヒドの主な要因は，おそらく，製品中に皮

膜形成用樹脂分の一成分として一般に用いられている

アリルスルホンアミドホルムアルデヒド縮合物の加永

分解によるものと考えられる・しかし現在市販の製品

ではそのほとんどが，形成皮膜の適性硬度，光沢，非

鯛離性などの品質保持の口的からこの種の縮合物の配

合を余儀なくされ，また皮膜形成用樹脂成分の新たな

開発が試みられながらも，いまだこれに代るものは認

められないようである．従って，現在市販のネイルエ

ナメルの実用上の衛生的安全性を推測するため，この

種の縮駄物を配合した試作品ならびに市販のネイルエ

ナメルを用いて，形成皮膜から溶出するホルムアルデ

ヒドについて基礎的な実験を行ない，その状況を調査

したので報告する．

実験方法
1．試　　　料

A．試作品（アリルスルホンアミドホルムアルデヒ

ド縮合物9．0％配合）

　B．試作品（アリルスルホンアミドホルムアルデヒ

ド縮合物7．6，る配合）

本口木化控品工業1皇合会

　C・市販品（バイオレット，パール系）

　D．市販品（オレンジ，パール系）

　E．市販品（ピンク，バール系）

　F．市販品（ピンク，乳濁系）

　G。市販品（ピンク，乳濁系）

　H，市販品（ピンク，パール系）

　1．市販品（ピンク，パール系）

　J。市販品（レッド，透明系）

　2．試験用皮膜の作成

　平面ガラス板にマスキングテープを用いて面積50

cm2の枠を作り，この上に試料（ネイルエナメル）を

流し，厚さの間隙を約100μ，約200μまたは約400μ

に調整したドクターブレードを使用して均一に塗布し

た．試料を塗布してから2～4分後，塗布膜が硬化し

ない内に注意してテープを取り去り，室温に放置して

一定時間乾燥しこれを試験用皮膜とした．

　3．　ホルムアルデヒドの溶出および測定

　作成した試験用皮膜を恒温に保った水100m1中に

一定時間浸漬したのち，浸演液の一部をとり必要ある

ときは水で希釈して試験溶液とした．試験溶液5mZ

（ホルムアルデヒドとして2～40μ9を含む）をとり，

アセチルアセトン試液1・3・4）（酢酸アンモニウム15gを

水に溶かし，氷酢酸0．3m♂およびアセチルアセトン

0．2m’を加え，さらに水を加えて100m♂とする）

5mJを加えて混和し，約60。の水浴中で10分間加

温して，冷後410mμ付近の極大吸収波長における吸
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　amount　of　eluted　for：naldehyde
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　Drylng　time＝1hr（……）　72　hr（一）

　Steeping　temp：40。

光度を測定した．別にホルマリン（特級・日局8定量

法で標定したものを用いる）から調製したホルムアル

デヒド標準液3・5）を用いて作成した検量線からホルム

アルデヒド量を求め，試験用皮膜面積1Cln2当りの溶

出ホルムアルデヒド量（μg／cm2）を算出した．

実験結果および考察

　1．　皮膜の浸漬温度による影響

　ネイルエナメル皮膜からのホルムアルデヒドの溶出

度合は，浸漬温度，塗布膜の厚さ，塗布後の経過時間

など，実際には複雑に重なりあった種々の条件に影響

されるものと考えられる・まずその浸漬温度による傾

向を予試験的に知るため，試料Aを用いて厚さ400μ

で塗布し，1時閲室温で放置乾燥した皮膜の30。，35。，

40。における溶出量の浸漬時間による変化を測定し

た（Fig．1）．このとき溶出量は浸漬経過時間に伴って

増加するが，浸漬温度にもかなり支配される傾向が明

らかであった．

　2．　塗布膜の厚さによる影響

　塗布膜の厚さの違いによる影響を知るため，試料A

を用いて100μ，200μ，400μの三種の厚さで塗布し

て，1時間室温で放置乾燥した皮膜について40。で浸

漬し，各溶出量の時間的変化を比較した（Fig・2の点

線）．これによると三種の塗布膜の厚さの違いによる明

らかな相異があり，厚く塗布したものほど浸漬経過時

間による溶出量の増大傾向が激しく認められた．しか

しこの場合，特に400μ塗布のものでは，浸漬時にお

ける皮膜の乾燥硬化が，実用上の皮膜に比べてやや不

充分なように見うけられた．そこで乾燥度合による差

異を完全に消去した結果を得るため，同様の実験を塗

布後72時間室温で放置乾燥した皮膜について行なっ

た（Fig．2の実線）．　それによると前者と著しく異な

り，溶出量が全体的に減少するとともに，塗布膜の厚

さによる差が極度に近接する傾向が認められた．即ち

ホルムアルデヒドの溶出度合は，浸漬時における皮膜

の乾燥状態にかなり大きく影響されるものと考えられ

た．

　3．完全乾燥皮膜の浸漬温度による影響

　前記の実験で，不完全乾！燥皮膜と完全乾燥皮膜で

は，ホルムアルデヒドの溶出状況にかなりの相異のあ

ることがわかった．従って浸漬温度による影響を再度

この完全乾燥皮膜について検討した．即ち試料Aにつ

V・て100μ，200μ，400μの塗布膜を作り，72時間乾

燥し，30。，35。，40。，45。で浸漬して各溶出量の経時

的変化を比較した（Fig．3）．浸漬経過時間と浸漬温度

の影響を受けて溶出量の上昇する傾向の認められるこ

とは前回と同様であるが，45。で浸漬した揚合，他と

比較してその溶出状況に飛躍的な相異が認められた．

　またこの45。浸漬の皮膜は，実験後観察するとき，

光沢度，強靱度合等においても他と著しい違いが見ら

れた・おそらくこれは形成皮膜自体に，この温度条件

下で長時間浸漬するとき熱による変質分解が起こるも

のと推察された．実用上ネイルエナメルの皮膜が45。

付近で長時間浸漬されることは皆無と考えられ，従っ
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て皮膜の溶出試験にあたり，浸漬温度の最高条件を

40。と定めても支障ないものと考えられた．

　4．　皮膜の乾燥度合による影響

　塗布膜の厚さの相異による影響を検討した前記の実

験で，不完全乾燥皮膜と完全乾燥皮膜とではホルムア

ルデヒドの溶出状況に著しい相異が見られた．このこ

とは不完全乾燥皮膜の揚合，塗布型の厚さの違いに基

づく皮膜の乾燥硬化度合の違いが溶出状況に影響する

ものと推察され，これについて更に検討を行なった．

試料Aを用いて100μ，200μ，400μの三種の原さの

塗布膜を作り，おのおの塗布後10，20，30分および

1飼5時間乾燥し，浸漬試験を行ない，塗布後の放置

乾燥経過時間による溶出量の変化を測定比較した．こ

のときの浸漬温度は前記の結果に墓づき，皮膜の熱に

よる変質をきたさない最高温度と考えられる40。と

し，浸漬時間は温度条件における実用上の可能性を考

慮して30分間とした（Fig，4）．これによると室温放

置乾燥が短時間の場台，溶出量は比較的高値を示し塗

布膜の厚さによる違いが大きいが，乾燥時間の経過と

ともに溶出量が低下し，同時に塗布厚さによる相異も

減少して，4～5時間後では乾燥の初期にみられたよ

うな有意な差がほとんど認められなかった．即ちこれ

ら塗布厚さによるホルムアルデヒド溶出状況の相異

は，薄膜塗布より厚膜塗布のものが同一乾燥硬化条件

に逮するまでに長時間を要すため，その浸漬時におけ

る乾燥度合の違いに起因するものであることが確認さ

れた，

　5．市販ネイルエナメルの検討と考察

　前記の基礎的な実験の結果，ネイルエナメルの皮膜

から溶出するホルムアルデヒドは，浸漬温度，時間に

影響を受けるとともに，その皮膜の浸漬される時点に

おける乾燥硬化度合に大きく影響することが認められ

た。しかしこの乾燥硬化度合は，製品自体の品質的な

特性や使用目的，粘稠度合などの違いにより，各種製

品ごとにその時閻的進行速度が相異するものと思われ

る・従って各市販品などの相互比較にあたり，前述の

乾燥度合による影響について行なった実験に従って，

塗布後の乾燥経過時間による溶出量の変化を相対的に

比較した．ただしこの丁合塗布膜の厚さについては，

乾燥硬化皮膜を形成したとき，実用上の二度塗りに相

当する厚さの得られる200μ塗布を用いた．また浸漬

の温度および時間は前記の実験と同様40。，30分とし

た（Fig．5）．塗布後の放置時間による溶韻量の変化の

傾向は前記の結果と同様であったが，その変動過程に

おいて各製品ごとにやや異なった特色が認められた．

即ち試料AおよびB（試作品）では塗布後2時間程度

まで溶出量の減少変動度合が著しく，その後は乾燥時

間にあまり関係なく安定した値を示した．試料C，E，

H，J（市販品）などでは1時間でほとんど安定な値に

達し，また試料D，F，　G，1（市販品）などでは溶出量

の著しい変動は初期に終るが，その後も徐々に緩慢な

減少を示し，3時間を過ぎてからようやく安定状態に
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Fig．5．　Amount　of　formaldehyde　eluted
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達した．これらの変動過程の違いは，おそらく各製品

の品質的特性の違いにより，皮膜形成に要する硬化進

行速度が異なり，そのため安定状態に達するまでの経

過時間が相異することによるものと考えられた．

　ホルムアルデヒド溶出度合の衛生的判定について，

食品容器などの例1）によると，表面積1cm2当り2mZ

に相当する水に60。で30分浸漬し，その液につV’て

所定の試験法（水蒸気蒸留，希釈操作などを含む）で

試験するとき検出されないことと定められている．こ

のときの検出限界2）は浸漬門中4ppmとされており，

従って8μg／cm2以下が許容範囲と考えられる．ネイ

ルエナメルの皮膜について，その使用目的ならびに皮

膜の物性上，浸漬温度は最高40。としたが，溶出量に

ついてこれを参考として評価するときつぎの結果が得

られた．試料C，G，H，1，　J（市販品）などでは塗布後

10分ですでに許容限度以下であり，F（市販品）では

20分後，D（市販品）では40－50分後，また比較的

粘稠性で乾燥硬化速度の遅い試料A，B（試作品）で

も90分後にはその限度以下となることが認められた．

実際使用時ネイルエナメルは，製品に添付された刷毛

で薄く塗布し，塗布膜表面の乾燥硬化を待って重ね塗

りされるのが常であり，また体温などの影響も受ける

ため，皮膜の乾燥硬化に要す経過時間は実験的な放置

乾燥条件より短縮され，従って溶出度合も本実験結果

より短縮された経過時間で減少低下するものと考えら

れる．これらの条件を考慮するとき，前記の市販品な

どでは，そのほとんどが実用上の硬化皮膜が形成され

た時点で，ほぼ許容限度以下に到達しているものと思

われる．

　以上の結果と考察から，ネイルエナメルの皮膜から

溶出するホルムアルデヒドについて，それらの極度な

乾燥硬化の不完全な皮膜が浸漬されることは使用目的

から通常予想されないので，実用上その溶出量は食品

容器などに準じた許容範囲にとどまるものと推察され

た．
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わが国ユ3都市の街路大気の鉛汚染について

　　　　　　　（1971年7．月～9，月）

山　手 昇・松村年郎

Lead　Contaminations　of　Air　on　Streets　of　Thirteen　Major

　　　　Cities　in　Japan（July～September，1971）

NobQm　YAMATE　and　Toshiro　MATsuMuRA

　　Lead　Concentτations　of　air　were　determlned　at　the　crosslng　and　roadside　in　thirteen　major　cities　dur三ng

July～September　1971．　Average　values　Qf　the　Iead　cQncentratiQns　in　daytime　were　between　O．65～4．55

μg／m亀　These　values　were　Iower　than　thQse　obtained　during　Jロ1y－October　1966　and　July～NovemLer　1967．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　自動車排出ガスによる大気汚染調査の一環として

1966年1），1967年2）の調査に続いて，1971年の7月

から9，月にわが国の13の都市の交差点および沿道に

おける鉛汚染の実態を調査した．測定方法は前回2）に

準じ，鉛はガラスセンイろ紙に王師し，ポーラログラ

フにより分析した．測定成績はTable　1に示す．

　各都市の日中（8時～18時）における鉛濃度の平均

は0．65～・L55μ9／m3で最高は新潟の4．55（3．73～

5．40）μ9／m3，以下京都3．53μ9／m3，広島2・51μ9／m3，

四日市2．13μ9／m3，東京2．11μ9／m3，　青森2．07

μg／m3，名古屋1．93μg／m3，横浜1．76μg／m3，金沢

1．71μg／m3，大阪および庇児島の1．56μg／m3，仙台

1．311zg／m3，最低は福岡の0．65μ9／m3であった．交

通量（5分間の平均走行台数）についてみると最高は

東京の大原町交差点の898台，最低は四日市の280

台，鉛濃度が最高の新潟は558台，鉛濃度が最低の福

岡は439台を示し，交通量と鉛濃度の問に一定の関係

を見出すことはできなかった．交通垂に対する鉛濃度

の割合は前2回の結果と同様に大都市より中都市の方

が高い傾向がみられた．

　今回の鉛および交通量の総平均値を1967年のそれ

と対比すると，今回の鉛濃度は約60％（1971年2・11

μg／m3，1967年5．26μg／π13）減少，一方交通量は20

％程度（1971年535台／5分，1967年438台／5分）

増加がみられている．

　このように交通量の増加にもかかわらず鉛濃度が減

少したことは，1970年の東京牛込柳町における鉛公

害事件を契機として推進されているガソリンの低鉛fヒ

対策の効果によるものと考えてよかろう．

　おわりに，本調査に協力された明治大学理科連自動

車技術研究部の学生諸君に謝意を表します・
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最近8年間（1964～1971）における：東京都内3カ所

　　　　の大気汚染測定結果の概要について

山　手 昇・松村年郎

　Summary　of　Air　Pollutants　Levels　during　the　Past　Eight

Years（1964～1971）at　Three　Air　Monitoring　Stations　in　Tokyo

NobQru　YAMATE　and　Toslliro　MATsuMuRA

　　This　repQrt　prescnts　a　summarized　resuhs　of　air　pQllutants　Ievels　recorded　at　the　Continuous　Air

Monitoring　Station　at　the　thrce　IocatiQns（Kasumigasekl，　Itabashi　and　Ohara）in　Tokyo　from　1964　to　1971．

The　results　wele　shown　in　Table　l　on　the　summary　and　ln　Flg．1～F1g．6separately　on　t正le　klnd　of　air

poHutants．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　1962年ばい煙規制法（現在，大気汚染防止法）の制

定に伴ない，大気汚染測定体制の確立が必要とされた

ので，厚生省においては自動車排気ガスを含めた大気

汚染測定のための自動測定記録計の開発を手がけるこ

ととし，科学技術庁の語調費によりこれを行なった・

この開発の成果にもとづき当所においては東京都内の

3地点に大気汚染自動測定所を設置し，1964年1月か

ら亜硫酸ガス，浮遊粒子状物質，一酸化炭素，二酸化

窒素，一酸化窒素の測定を実施している，この間，霞

ケ関測定室において1968年1月からホルムアルデヒ

ド，1970年3月から炭化水素，1971年5月からオキ

シダント，大原町および板橋の測定所においては1971

年10月から炭化水素の測定を始めた．これらの成果

は環境基準設定の基礎資料として活用され，また政府

の公害状況に間する年次報告書1）（公害自｛鳴にも収載

されており，汚染の状況把握ならびに汚染防止対策上

の貴重な資料2）となっている．本報は8年間（1964年

1月から1971年12月）の汚染質測定結果の概要であ

る．

測　定　方　法

　この調査は都市大気汚染，とくに自動車排気ガスに

よる汚染の実態把握を目的としているため，測定は交

通量の多い地点に主眼をおいて，ビル街として霞ケ

関，繁華街として新宿，工場地帯として板橋を選定し

て測定を実施したが，新宿測定室は道路拡張工事のた

め，1965年5月31日で廃止し，代って同年9月から

杉並区の大原交差点において測定を開始した．大気取

入口は車道端で地上2．5mの高さである・なお，大

原測定室の大気取入口は立体交差工事のため1967年

12刀下句に車道端よリ4m後方の建物の位置に移動

した．

　1．測定地点
　（1）霞ケ関測定室　東京都千代田区霞ケ関2－1厚

生省敷地内，祝田橋通りに面しており，西南に目比谷

公園，ビル街の中心で交通量は1日約40，000台であ

る．

　（2）板橋測定室　東京都板橋区東坂下2－2板橋清

浄事務所敷地内，板橋宣揚地帯に位置しており，周辺

に化学工場やばい煙発生施設が多く，かつ中仙道（国

道17号）に面してV・る．交通量は1日約60，000台で

ある．

　（3）大原測定室　：東京都杉並区方南町1　甲州街道

と環状7号線の交差点で1日の交通量約170，000台で

ある．測定は1965年9月から開始した．1967年4月

からすすめられてV・た立体化工事は1968年10月に完

成した．なお，新宿測定室（東京都新宿区歌舞伎町

36）は1年5カ月で廃止したのでデーターは省略した．

　2．測定装置
　（1）亜硫酸ガス　装置は試料大気を硫酸酸性の過酸

イヒ水素溶液に通じ，二酸化いおうを三酸化いおうに酸

化し，このとき生じた導てE串の変化を測定する方式の

もので，測定口盛範囲は0～0．5Ppmである．

　（2）一酸fヒ炭素　装置は赤外線吸収方式のものであ

る．測定目盛範囲は当初0～200ppmのものを使用し

たが，その後，霞ケ関測定室は1968年9月，大原町

は1970年1月，板橋は1971年1月に0～50PPmの
ものに：更新した．

　（3）窒素酸化物　装置は試料大気をザルツマン試薬

に通し，ここで二酸化窒素を測定し，ついで二酸化窒

素を除いた試料大気は過マンガン酸カリウム酸化液に

通し一酸化窒素を二酸化窒素に酸化し，さらにザルツ
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Table　1．　Summary　of　air　pollutants　levels　in　Tokyo（1964～1971）

Pollutants Station
Number　Number
　of　　　　of
days　　hours

Eight－years

ave「age

C。，b。n　Kasumig・・eki　2599　61062
　　　　　　1tabashi　　　　　　　　2464　　　　58208
monOX三de
　　　　　　Ohara　　　　　　　　　　1921　　　　45606

（ppm）

　　　　　　Three　stations　　6984　　164876

4．2

3．7

6．8

4．9

　　　　　　　Kasumlgaseki　　2654　　61946

Sulfur　dioxlde　Itabashi　　　　　　　2544　　　　59950

　（ppm）　　　　　Ohara　　　　　　　　　　　2132　　　　　50476

　　　　　　　Three　stations　　7330　　172372

0．073

0．056

0，045

0．058

Nitr。gen

р奄盾?奄р?

ippm）

Kasumigaseki

htabashi

nhara

shree　stations

2495

Q538

P990

V023

59002

U0017

S7070

P66089

　　　　　　Kasumlgaseki　　2417　　57184

Nltric　oxlde　Itabashi　　　　　2465　　　58319

　（ppm）　　　　　Ohara　　　　　　　　　　1951　　　　46122

　　　　　　Three　stations　　6833　　161625

0．039

0，029

0．046

0．038

0．077

0．058

0．108

0．081

Dust

（μ9／m3）

Kasumlgaseki

Itabashi

Ohara

Three　statiQns

2553　　　　　60390

2756　　　　65175

2004　　　　　47368

7313　　　　172933

300

257

304

287

FQrmaldehyde
　　　　　　　Kasumigaseki
　（ppm）

　T◎tal　　　Kasumigaseki

hydrQcarbon　　Itabashi

　（ppm）　　　　Ohara

Unsaturated　Kasumigaseki
hydrocarbon

　（ppm）　　Ohara

Oxidants
　　　　　Kasumigaseki（ppm）

1038a）　　　24712 0．008

444b）　　　10466

63e）　　　　1476

6ge）　　　　1638

1．09

1．61

1．73

313b）

62e）

7327

1487

0．30

0．25

182d）　　　　4333 0．037

Max．

yea「

5．1

5．9

8．3

8．3

0．090

0．066

0，054

0．090

0．064

0．051

0．060

0．064

0，138

0．139

0．143

0．143

548

409

641

641

0．011

1，19

1．61

L73

Max．

month

7．8

7．6

11．0

11．0

0．140

0．126

0．079

0，140

0．084

0．074

0．075

0．084

0．264

0，268

0．238

0．268

774

560

971

971

0．019

1．48

1，83

1．94

0．37

0．25

0．037

0．38

0．27

0．045

Max．

day

14。7

17．4

19．3

19．3

0．430

0．306

0．179

0．430

0．215

0．165

0．114

0．215

0．676

0．432

0．438

0．676

2630

1930

2343

2630

0．028

2．30

2．46

3．28

0．75

0．85

0．110

Max．

hour

50

33

45

50

0．60

0．55

0．49

0．60

0．50

0．36

0．31

α50

1．00

0．80

0．98

1．00

5903

7273

6847

7273

0．073

5．3

7．0

6．8

2．1

2．8

0。285

a）　during　1968～1971　　c）　during　Oct．～Dec，，1971

b）during　1970～1971　d）during　May～Dec．，1971

マン試薬を通し一酸化窒素を測定する吸光度測定方式

のものである・装置の測定目盛範囲は当初，0～2．5

ppmのものを使用したが，その後，霞ケ関は1968年

10月，大原町は1969年11月，板橋1970年9，月に

0～1．Oppm，0～0．5ppm（2段切換）のものに更新し

た．なお，新旧装置ともザルツマン係数は0．5であ

る．

　（4）浮遊粒子状物質　装置は光散乱光方式のもので

感度は1時問1カウントが大気1立方米中1μ9の大

気じんに相当する．

　（5）ホルムアルデヒド　装置は筆者らの閉発3）した

アセチルアセトン試薬を用いる吸光度測定方式のもの

で，測定目盛範囲は0－0．2ppmである・

　（6）炭化水素装置は試料大気を水素炎に通じたと

きに生ずるイオン電流の変化が炭化水素濃度に比例す

ることを応用した方式のもので，総炭化水素と不飽和

炭化水素が分別測定できるようになっている．装置の

測定目盛範囲は0卍10ppm（フ．ロバン当量）で，霞ケ
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関は1970年3月，大原町および板橋測定室は1971年

10刀から測定を始めた．

　（7）オキシダント　装置は試料大気を10％中性ヨ

ウ化カリウム溶液に通し，遊離したヨウ素を吸光度測

定するプ∫式のもので，オゾンの他に二酸化窒素，パー

オキシアシルナイトレイト（pANs）などが測定され

る．最近は二酸化窒素濃度についてオキシダント測定

値を補正したものをオキシダントと称することが多

い．また，この方法は亜硫酸ガスのような還元性物質

の影響を受けるので，装置には妨害を除去するための

三酸化クロム含浸紙を使用している．この揚合，大気

中の一酸化窒素が二酸化窒素に酸化されオキシダント

測定値に影響するので，一酸化窒素濃度についても補

正する必要がある．しかしながら，これら窒素酸化物

の補正については現在標準的な方法がないので，本報

のオキシダント濃度は窒素酸fヒ物についての補正は行

なっていない．測定目盛範囲は0～0．5ppm（オゾン

当量）である．なお，装置は霞ケ関測定室後方の厚生

省l11館6階屋上に設置し1971年5刀測定を開始して

いる．

　（8）交通藍　受圧ゴムホースによるカウンタ方式の

もので，霞ケ関測定器前の路上にのみ設置している．

測定結果および考察

　測定成績の総括としてTable　1に各汚染質の8年間

における測定日数，測定時間数，平均値ならびに年，

月，口および時間の野牛高値およびFig・1～F19・6に

は各汚染質の年度別の変動を示した，

　1．　一酸化炭素

　3地点の8年間の平均値は4．9ppnl，最高値は年

8・3PPm，月11・OPPm，同19・3PPIn，時間50　PPm，

地点別では大原町が最高で6．8日目m，つぎは霞ケ関の

4．2ppm，板橋は3．7ppmである．日変化は3地点と

も午前5時頃が最低で，その後，午前には小さい，午

後には大きいピークをもつ2山型である．これらの変

化は交通彙の日変化におおむね対応している．経年変

化はFig．1に示すように1969年まで年々増加の傾向

がみられたが，1970年にいたり低下，1971年も横ば

いないし減少している．また，環境基準の不合格率も

1969年が最高で，1970年は減少，1971年には大原町

のみが不合格である．これは1969年秋に実施された

一酸化炭素2．5％の規制強化と1970年8∫jからの中

古車の一酸化炭素規制の効果と考えられる・

　2．亜硫酸ガス

　3地点の8年間の平均値は0．058ppm，最高値は年

0．090ppm，月0．140　ppm，日0．430　ppm，時間0．60

ppm，地点別では霞ケ関が最も高く0，073　ppm，つぎ

は板橋0．056ppm，大原橋は0．045　ppmである．日

変化は3地点とも午前4時～5時を最低とし，社会活

動の始まる午前6時頃から増え始め，霞ケ関は午前9

時頃，他の地点は午後3時頃にピークをもつ1山型を

示し，季節的な変動は冬季が大きい．経年変化は

F19・2に示すように調査初年度の1964年における濃

度が最も高く，1965年は減少，その後1966年，1967

年にかけて上昇をみたが1968年からは年々減少をた

どり，1971年には霞ケ関0．056ppm，板橋および大

原町は0．044Ppmとなっている．また，環境基準を

上回る頻度も年々減少傾向がみられる．これらは燃料

対策とくに重油の低いおう．化対策が功を奏したためで
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　3．　窒素酸化物

　人体影響ならびに光化学スモッグ生成の原因物質と

して重要視されている汚染質で，現在，環境基準が審

議されている．

　3．1二酸化窒素

　3地点の8年間の平均値は0。038ppm，最高値は年

0．064PPm，月0．084　PPm，日0．215　PPm，時間0．50

ppm，地点別では大原町が最も高く0．046　ppm，つぎ

は霞ケ関の0．03g　PPm，板橋は0．02g　PPmである・

日変化は3地点とも日中にピークをもつ1山型を呈し

ており，季節による変動は乏しい．経年変化はFig・

3に示すように，1968年まではそれほど変動はみら

れなかったが，1969年は増加，この傾向は1970年に

もみられ，1971年にはわずかに上昇ないしは横ばV・

状態となってV・る．1971年の平均値は霞ケ関0．058

ppm，板橋と大原町は0．051　ppmである．
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　3．2一酸化窒素

　3地点の8年間の平均値は0．081ppm，最高値は年

0．143PPm，月0．268　PPm，日0．676PPm，時問1．00

ppm，地点別では大原町が最も高く0．108　ppm，つぎ

は霞ケ関0．077PPm，板橋は0．058　PPmである．日

変化は3地点とも2山型を示すが，初めのピーク（午

前7時一9時）より後のヒ。一ク（午後6時～9時）は

なだらかで持続時間が長い傾向がみられ，冬季と秋季

のパターンはとくに変化に富んでいる．経年変化は

Fig．4に示すようにおおむね二酸化窒素と同様の傾向

を示している．1971年の平均値は板橋0．139ppm，

大原町0．124PPm，霞ケ関0．122　PPmである．1971

年の窒素酸化物（一酸化窒素十二酸化窒素）の濃度は，

3地点の平均値が0．181ppm，地点別では霞ケ関は

0．1εOPPm，板橋0．190　PPm，大原町0。175　PPmで

ある、

●’

1964　1965　1966　1967　1968　1969　1970　1971

　　　　　　　Year

Fig．4．　Yearly　variat玉on　of　nitric　Qxide

　concentration　ln　Tokyo（1964～1971）

　これらの濃度は窒素酸化物による環境汚染が進行し

ていることを示すものであり，早急に適切な対策を講

ずる必要がある．

　4．　浮遊粒子状物質

　3地点の8年間の平均値は287μg／m3，最高値は年

641μ9／m3，　月971μ9／m3，　日2630μ9／m3，　時1問

7273μ9／m3，地点別では大原町が304μ9／m3，霞ケ関

300μg／m3，板橋257μg／m3である．日変化は3地点

とも日出後と日没後に各1山をもつ2山型を示し，と

くに冬季と秋季の日変化は変化に富んでいる．経年変

化はFlg．5に示すように全般的に1967年目では年々

減少したことは，除じん設備の改善，道路整備の効果

と考えられたが，1968年，1969年に再び増加がみら

れた．その後1970年には再び減少し1971年は横ば

いとなっている．浮遊粒子の環境基準は昭和47年1月

11日（環境庁告示第1号）に決定をみたが，1971年の

各地点の測定値は基準値をはるかに越しているもので
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Fig．5．　Yearly　variatlon　of　dust　concentratlon

　in　Tokyo（1964～1971）
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あり，早急に除じん対策を講ずる必要があろう．

　5．　ホルムアルデヒド

　自動車用燃料の不完全燃焼，潤滑油の酸化分解，大

気汚染質の光化学反応によって生成する汚染質であ

る．測定は1968年1月から霞ケ関において実施し

ている。4年間の平均値は0．00S　ppm，最高値は年

0．011PPm，　月0．01g　PPm，　日0．028　PPm，時間

0．073ppmである．日変化は午前5時～6時頃を最低

とし，日中になだらかなピークをもつ1山型を示して

いる・この変化はおおむね交通量の変化に対応してい

る．経年変化はF19．6に示すように，平均値は1968

年0．0076ppm，1969年0．0105　ppm，1970年0。0070

ppm，1971年0．0080　ppmであまり変動はないよう

である．

0．015

曾0・010

3
畠

ヨ0．005

　　　0
　　　　　　1968　　　1969　　　1970　　 1971

　　　　　　　　　　Year

Fig．6．　Yearly　variation　of　formaldehyde

　concentration　at　Kasumigaseki　in　TQkyo

　（1968柑1971）

　6．炭化水素
　とくに不飽和炭化水素は光化学オキシダントの原因

物質として注目されている．測定は飽和と不飽和に分

けて行ない，測定値はプロパン当面で表した・なお，

測定開始年月は霞ケ関1970年3月，大原町と板橋は

1971年10月である・

　6．1飽和炭化水素

　霞ケ関の年平均値は1970年1・19ppm，1971年

0．99ppm，2年間を通して最高値は月1・48　ppm，日

2．30PPIn，晴間5．3PPInである。日変化はおおむね

交通量に対応したパターンである。3力刀問（1971年

10月～12月）の平均値は大原町1．73ppm，1時間の

最高値6，8ppm，同じく板橋の平均値は1・61　ppm，

1時間値の最高は7．OPPmである．

　6．2　不飽和炭化水素

　霞ケ関の平均値は1970年0．37ppm，1971年0．22

ppm，2年間を通しての最高値は月0．38　ppln，日0．75

ppm，訊問2．1ppmである，日変化は飽和炭化水素に

対応した動きをしている．大源の3力刀問（1971年10

月～12／Dの平均値は0．25ppm，1時間値の最高は

2・8ppmである・総炭化水素に対する不飽和炭1ヒ水素

の割合は3分の1程度であるが，今後は炭化水素の組

成，例えばエチレン，1一ブテン，トルエンなどの光化

学活性の強い炭化水素の測定が必要であろう・

　7．　オキシダント

　霞ケ関の年平均値（1971年5月～12月）は0．037

ppm，最高値は月0，045　ppm，　日O．110　ppm，時間

0．285ppmである．日変化は夏季（7，月～9月）にお

いては正午付近にピークをもつ1山型を示している

が，秋季（10月～12月）は正午付近のピークは夜間に

いたってもあまり減少しないようである．これは多

分，秋季には一酸化窒素濃度が一二高まりをみせるの

で，この一酸化窒素濃度がオキシダント測定値に影響

するためであろう．し，ヒがって一酸化窒素濃度による

補正が必要である．窒素酸化物濃度について補正した

オキシダント濃度の大部分はオゾンとみなされてい

る．現在，オゾンの測定方法としては亜硫酸ガスや二

酸化窒素の影響をうけずにオゾンを選択的に測定でき

る化学発光法の装置が注目されている・この装置が実

用化されれば窒素酸化物に対する補正の問題は解決さ

れよう．
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同一環境居住者毛髪中の水銀量について

佐谷戸安好・中元克彦・外村正治・福原克治

Mercury　Content　in　the　H：airs　Sampled　from　Groups　of

　　　　People　Living　in　Limited　Environment

　Yasuyoshi　SAYATo，　Katsuhiko　NAKAMuRo，

Masaharu　ToNoMuRA　and　K：atsuharu　FuKul｛ARA

　　The　mercury　content　in　the　ha1rs　of　persons，　who　are　members　of　Self－Defense　Force　and　inpatients

of　the　lunatic　asylum，　was　determined　by　dithizonate　combustion　method　and　following　results　were

obtained．

　　The　average　value　obtained　from　50　different　samples　taken　from　the　membeτs　of　Self－Defense　Force

was　about　4．8ppm，　and　that　of　107　samples　from　the　inpatients　was　about　4．7ppm．

　　It　is　considered　that　such　decreased　values　of　mercury　content　in　the　hairs　as　above　depends　on　the

prohibition　of　use　of　organic　mercury　compounds　as　pesticide．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　近年，農薬，医薬品，添加物など有機水銀化合物の

汎用化にともない，多くの中毒例を出すとともに，熊

本県水俣市に発生した永俣病は有機水銀によって汚染

された魚介類の多量摂取によって起こることが判明し

た1）・2）・しかも，本疾患のごとく水銀中毒による体内

蓄積の判定として，また，水銀中毒患者の発生予防と

して毛髪中の水銀量の測定が多くの研究者によって行

なわれた2）β）・4）．

　そこで今回，著者らは，WHOの“Studles　correlating

the　levels　of　mercury　in　hair　and　estimated　intake

of　mercury董n　man”の一環として，昭和42年農林省

においてイモチ病防止のための散布用有機水銀剤使用

禁止の措置がなされて以後のわが国における国民の毛

髪中の水銀蓄積量の推移を認識する資料を得る目的を

もって，全国的規模の広範囲にわたり，一定居住環境

下に生活する健康人および病院に入院する患者の毛髪

中の水銀含量：を測定し，若干の知見を得たので報告す

る。

実　験　方　法

　1．試　　　料

　性別，年令の判明している成人男女の頭髪について

分析を行なった．試料採取については陸上自衛隊より

集めた営内隊員（男性）50人（A；東京10人，B；

佐賀10人，C；北海道10人，　D；京都10人，　E；宮

城10人）および各地の精神病院の入院患者より集めた

男性54人，女性53人，計107人（F；広島　男4人・

女3人，G；秋田　男5人，女5人，　H；福島男5

人，女5人，1；新潟　男5人，女5人，J；長野　男

5人，女5人，K；長野男5人，女5人，　L；栃木

男5人，女5人，M；北海道男5人，女5人，　N；

富山男5人，女5人，0；福島男5人，女5人，

P；秋田　男5人，女5人）の総計157件の試料につ

いて実験を行なった．

　2．定　量　法

　定量法は著者らが開発した酸棄ボンブ燃焼法一ジチ

ゾネート加熱分解法5）により定量を行なった．

実　験　結果

　a・自衛隊隊員

　居住環境の同一であると考えられる各地の陸上自衛

隊隊員50名の健康人として頭髪中水銀甲を測定し

Tab】e　1の結果を示した，さらにこれらの結果に基づ

き，各方面および全体の平均値および標準偏差につい

て検討を加えるに，各方面（A～E）隊員の頭髪中の水銀

蓄積量の平均値は最低値3．50ppm，最高値5・71　PPm

で標準偏差が1．12～1．53と小さV・ことを示した．ま

た，各方面隊員全体の平均値は4．83±1．59ppmであ

った．

　b・病院入院患者

　全国各地の精神病院に入院している水銀中毒でない

患者107人置うち，男54人，女53人）の頭髪中の水

銀蓄積量を測定しTable　2の結果を示した・これらの

結果に基づき各地精神病院（F～P）の男女別平均値お

よび全体の平均値をさらに検討するに，頭髪中水銀量

の男女差はほとんど示さないことを認めた．また，全
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TaUe　1．各方面自衛隊隊員頭髪中の水銀量
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5．16

5．41

3．45
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2。29

3．49

2．99
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5．23

6．27

3．50

7．05
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5．13

3．30

3．50

5．11

5．55

2．17

5．91

3．77

5．10

5．29

6．02

4．29

2．60

3．69

6．70

ppm

5．71±1．53

3．50±1．12

隊隊員50人，病院患者107人（うち男54入，女53人）

を抽出し，これらの入々の毛髪中水銀量の分析を酸素

ボンブ燃焼法一ジチゾネート加熱分解法による原子

吸光法により測定した。すなわち，Table　1，2に示す

ごとく，毛髪中の永銀量は地城差，性差，職業別によ

る差および入隊，入院期間と水銀濃度，年令と水銀濃

度の問の相関関係は認められない．また，自衛隊隊員

50人の平均値は4．83±1．5g　PPm，病院患者107入の

平均値は4・73±0・52Ppmであることを示した・さら

に，これら157人について毛髪中水銀濃度のヒストグ

ラムについて見るにFig．1のごとく，各白衛隊，病

院における全体の平均値である4・7ppm付近の値の

4～5ppmにおいて最も高い頻度を示した．
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Fig．　L毛髪中の永銀量のヒストグラム

　以上の結呆より得られた値は農薬としての有機水銀

剤の使用禁止以前に浮田ら3）が測定したわが国の健康

人頭髪中の永銀量6．02±2．88PPIn（73人）よりはる

かに低く，また，上田ら6）の報告した特殊環境居住者

としてのマグロ魚船乗組員の頭髪中水銀量12・1±1・4

ppm（9人）に示すような高い値を示すものも認めな

かった．これらのことより，農薬の有機水銀剤の使用

禁止により食物連鎖による人体への摂取が減少すると

ともに，特別な水銀汚染による影響の存在しないこと

を認めた．

要 約

全試料50件の平均恒　4．83±1．59ppm

試1：：1の平均f直は4．73±0．52ppmであることを示し

た．

考 察

　WHOのしStudies　cQrrelating　thc　lcvc！s　of　mcrcury

in　hair　and　estimated　intake　of　mercury　in　man”の

一環として，回一環境居住者として，全国各地の白衛

　1．同一環境下に居住する白衛隊隊員，病院患者の

頭髪中水銀量を酸素ボンブ燃焼法で試料を調製し，原

子吸光法としてジチゾネート加熱分解法により測定し

た．

　2．自衛隊隊員50人の平均値は4・83±L5g　PPm

で病院患者107人の平均値は4．73±0．52ppmであっ

た．

　3．農薬としての有機水銀剤使用禁止以前の値6．02

±2．8S　ppmより低V・値を示し，使用禁止の効果が現
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Table　2．各地病院入院患者頭髪中の水銀量
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5．54

5．81

5．93

5．57

4．37

4．72

4．86

5．24

5．81

4．94
4．16

5．51

4．01

4．81

0．5
8

3
6
7

5
1

7
7
7

6．07
5．29

4。84

3．44
3．58

4．85

4．21

6．26

5．96

7．24

1　　3．59

1　4．97
3　　3．10
3　　3．74
0．5．4．67

1

2
3

3
3

4
10
5
7
1

8
9

8

4

9

3．34

4．79

4．58

5．79

4．34

4．87

4．70

4．82

3．46

5．69

4．41

5．30

5，02

4．02

4．36

平均値

5．98

5．93

4．69

ppm

5．96±0．53

5．00．

4．84±0．53

4．64

5．70

4．02

4．57

4．71

4．60

5．17±1．07

5．22±0．86

　　　　　　　　　男性

　　　　　　　　　女性

全試料107件の平均値

4．29±0，79

4．67±0．61

4．67±0．74pprn

4．78±0．60ppm

4．73±0．52ppm
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われているものと考える．
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アミノ酸の非水滴定用溶剤について

石　綿 三華i・カロ　藤　　三　　劇～

On　the　Solvents　for　Determination　of　Amino　Acids

　　　　by　Non－Aqueous　TitratioロMethods

Hajimu　IsHIwATA　and　Sabur6　KATo

　　Acomparison　of　the　soユvents　for　non－aqueous　titration　o正amino　acids　was　carrled　out．　Some　amino

acids　dissolve　in　glacial　acetic　acid　very　slowly，　while　they　dissolved　rapidly　in　small　amount　of　either

formic　acid　or　water，　and　nQ　difference　was　observed　on　the　titration　curve　of　amino　ac三ds　by　the　addition

c｛3m～Gf　formlc　acid　and　O．5mJ　of　water　to　50　mZ　of　glacial　acetic　acid．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　食品添加物として21品目のアミノ酸が指定され成

分規格が定められている．これらの定量法は第二版食

品添加物公定書（JFAS■）およびその追補1）におい

て，非水滴定法8品目のほかケルダール窒素定量法8

品日，ホルモル滴定法2品目およびヨウ素心定法が3

品目に定められている・これらの定量法を非水滴定法

に統一的に改正することが望まれ，また薬局方（JP、皿）

2）においてもヨウ素滴定法によるD，レおよびL一メチ

オニンならびにホルモル滴定法によるレスレオニン

のほかは非水滴定法が用いられているが，これらの操

作規定は必ずしも一致せず，とくに試料の溶解操作あ

るいは溶剤においてかなりの差異がある・

　有機酸の非水滴定は一般に，無水酢酸を加えて脱水

処理を行なった氷酢酸（非水滴定用）が使用されるが，

アミノ酸においてはアミノ基のアセチル化による誤差

が生ずるとされ3）4），そのため試薬特級氷酢酸が用いら

れるの・さらにアミノ酸の種類によっては氷酢酸に溶

解し難いものもあり，そのためJFAS　HおよびJP孤

においては加熱または加温して溶かすか，あるいはあ

らかじめ少量の永に溶かしたのち氷酢酸を加えて滴定

している．

　氷酢酸の加熱は激しい刺激臭を発するので滴定操作

としては避けるべきである・そこで滴定用溶剤として

の氷酢酸およびその前段階に補助溶剤としての少量の

水あるいはギ酸を用いた場合の溶解性ならびに滴定曲

線に及ぼす影響を検討した．その結果，操作規定を改

正すべきであることが認められたので，ここには代表

的な数種のアミノ酸についての測定結果を報告する・

実　験方　法

　1．装　　　置

　1）　試験管用撹挫器　サーモニクス製サーモミキサ

ーを用いた．

　2）　自動滴定装置平沼産業製自動滴定記録装置

Rat－1型を用いた．ビュレットは20　mJ，竃極はガラ

ス電極および基準電極として塩化カリウム電極を用い

た．

　2．試　　　料

　アミノ酸は食品添加物規格合格品（味の素製品，田

辺製薬製品）を用いた．

　3．試　　　薬

　ユ）　氷酢酸，ギ酸：JIS試薬特級（和光純薬製）を

用いた．

　2）0．1N過塩素酸溶液：食品添加物公定書に準じ

て調製した．

　4．　操　　作　　法

　1）氷酢酸50m♂に対する溶解速度試験　L一グル

タミン酸ナトリウム，グリシン，L一システイン，　L一ト
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リプトファン，D，レメチオニン，　L一リジンをそれぞれ

0・29ずつ100mJの三角フラスコにとり，氷酢酸50

mJを加え，23。および40。，60。，80。の恒温水浴上

で，マグネチックスターラーで撹掬しながら完全に溶

解するまでの時間を測定した．

　2）補助溶剤に対する溶解速度試験　試験管（13×

150mm）にし一アスパラギン酸ナトリウム，　L一グルタ

ミン酸ナトリウム，L一グルタミン酸，　L一システイン塩：

酸塩，L一トリプトファン，　D，レメチ嘱目ン，　L一リジン

塩酸塩を　Table　2に従って一定量：ずつ採取し，ギ酸

3mZ，あるV・は水0．5mZ，またはギ酸，3mZ十水0．5mZ

の混液を加えサーモミキサーで撹伴し，完全に溶解ナ

るまでの時間を測定した・実験は室温（23。）で行なっ

た．

　3）補助溶剤による滴定曲線の変化　レグルタミン

酸ナトリウム，グリシン，レトリプトファンをそれぞ

れ0，19ずつ100mZのビーカーにとり，　Table　2に

示した補助溶剤を加え溶解したのち，氷酢酸50m♂を

加え自動滴定記録装置を用いて0．1N過塩素酸溶液

で滴定し滴定曲線を記録した．ただし，グリシンは

40。に加温し完全に溶解後，室温まで放冷したのち滴

定を行なった・

Table　1．　Time　requlered　for　dissolutiQn　of

　amino　acids（0。2g）in　50　mJ　of　acetic

　acid．

AminQ　acids Temperature（。C）

23　　　40　　　　60　　　　80

結果および考察

Na・L－GIutamate・H20

L－Lysine・HCl

Glycine

レTryptophan

D，L－Methlonlne

L－Cysteine・HCi・H20

B　　B　　A　　A
C　　C　　C　　C
C　　B　　B　　A
C　　C　　C　　C
C　　C　　B　　B
C　　C　　C　　B

1．氷酢酸に対するアミノ酸の溶解性氷酢酸50

　A－C　show　the　time　required　unti互complete
d三ssolution　of　am三no　ae…d

　　A：1－21n三n

　　B：2－5min
　　C：more　than　5　min

　The　test　was　carried　out　by　use　of　magnetic
stirrer

m～に対する数種のアミノ酸が完全に溶解するに要す

る時間の概要を3段階に分類しTable　1に示した．

いずれも0．2gを氷酢酸50mZに溶かす場合である

が，操作法は実際の定量に際して行なわれるものであ

り．常温の下限15。においてはさらに難溶性をうかが

わせる・このためJP粗において非水滴定を行なうア

ミノ酸の多くは加熱溶解することとしているが，L一リ

ジン塩酸塩などにおいては80。に加熱しても完全に溶

Table　2．　T三me　required　for　dissolution　of　amino　acids　in　several　solvents

Amino　acids
Welgh亡
　（9）

　　　　Solvents
Form三。　acid

　3n1’
Water
O．5mJ

FQrrnlc　ac量d　3π9

十Wateτ0．5m♂

Na・レAspartate・H20

Na・レG】utamate・H20

L－Glutamlc　acid

L－Lysine・HCl

L－Tryptophan

D，L一八｛ethionlne

レCysteine。HCI・H20

0．22

0．165

Q．11

0．22

0．165

0．33

0。22

0．22

0．22

0。22

0．22

C
C
B
B
B

D
C

A
A
A
B

B
B

A
B
B

C
C

E

A

E
C
B
B
B
E
E

A～Eshow　the　time　requlred　until　complete　dissolutlon　of　amino　acid

　　A：0－30sec
　　B＝30sec＿1　mln

　　C：1＿2m三n

　　D：2－5mln
　　E：more　than　5　min

The　test　was　carried　out　in　test　tube　by　use　of　vibrator　at　23。
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Fig．3．　Variation　of　titration　curves　of　glycine

　with　various　solvents

　A：Acetic　ac1d（50　mZ）

　B：Form玉。　acid（2　mり十acetic　acid（50　mZ）

　C：Formic　acid（3　mJ）十acetic　aold（50　mり

壱

美

謹
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嚢
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Fig．2．　Varlation　Qf　tltmt玉on　curves

　of　L－tryptophan　with　various　so1－

　vents
　A：Acetic　acid（50　mり

　B：Formlc　acld（2　mり十acct｛c　ac三d

　　　（50mJ）

解しにくい．さらに，氷酢酸を加熱しながら撹排する

ことは，滴定用の三角フラスコを開放で行なうときは

40。においてすでにかなりの臭気を感じ，80。におい

ては激しく刺激される．しかし加熱時に冷却器を用い

ることはかなりわずらわしく，規格定量法としては適

当でない．

　2．補助溶剤に対するアミノ酸の溶解性　Table　2

に数．種のアミノ酸における結果を示した．この試験は

試験管を用い撹伴器で振とうしており，実際の定．量に

おける三角フラスコを用い手によってふりまぜるより

Tjtration　volume

Fig．4．　Variatlon　of　titrat三〇n　curves　of　Na．レ

　glutamate・H20　with　various　solvents．

　A；Formic　acid（2　mZ）十acetic　acid（50　mZ）

　B：Formic　ac玉d（3　m∫）十acetlc　acid（50　mり

　C：Formic　acid（5　mり十acct1c　acid（50　mり

　DこWatcr（0．5　mご）十acetic　acid（50　m～）

　E：、Vatcr（1　mJ）十acctic　acid（50　m1）

　F：Water（2　mり十acetic【ldd（50　mり

はかなり激しい条件であるから溶解に要する時両はよ

り細かい段階に分けて結果を示した．便．用し．た補旦な溶

剤の量は滴定の終点が明瞭に認められる範囲内であ

る．

　氷酢酸のみには難直なL一トリプトファン，レリジン

塩酸塩においては，ギ酸にあらかじめ溶解しておくこ

とがきわめて有効で実際的であった・永0．5mJに溶

解する操作は三角フラスコ内においてはやや困難が生

ずるので定量法の操作としてはギ酸3m♂に溶解する

操作の方が実際的である．
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　一方，ギ酸に溶解し難く，水を必要とするものもみ

られた．そこでギ酸と水の併用を試みたが，特に溶解

の迅連化はみられなかった．

　3．　ギ酸および水の添加による滴定曲線の変化

Fig．1．は試料を加えなv・溶剤のみの空試験であり，こ

の場合の終点はいずれも明瞭であり，空試験の滴定値

にも大きな影響はみられなかった。Fig．2～4はアミ

ノ酸を試料とした滴定曲線の例であるが，補助溶剤が

滴定曲線へ及ぼす影響をみたものであり，その変曲部

位のみを示した。ギ酸3mJまたは水0．5mJが添加

された場合の変曲の程度はほぼ同等であり，この程度

までは指示薬を用い滴定を行なった揚合にも変色は概

ね判定し得るものと思われる．

ま と め

　アミノ酸の非水滴定を行なう場合，それらを氷酢酸

に溶解するために，あらかじめ補助溶剤としてギ酸ま

たは水を用いることの適否について検討した．

　これらの使用により滴定曲線は鈍化するが，氷酷酸

50mZに対して水0．5mZまたはギ酸3mZはほぼ同

程度の影響を与え，この程度の添加までは滴定の終点

は明瞭であった．定量における実際の操作においては

水0．5mZよリギ酸3mJを用いた方が操作が容易で

あり，ほとんどのアミノ酸を速に溶解し得る・そこで

アミノ酸の成分規格としての定量法には，あらかじめ

ギ酸3mZにアミノ酸を溶解したのち，氷酢酸（試薬

特級）50mZを加え，0．1N過塩素酸溶液で滴定する

のが適当と考えられる．

　なお従来の定量法との定量値の比較についてはアミ

ノ酸製造各社の協力によって検討し，大きな差のない

結果が得られている．本報告の検討事項は各社より提

出された種々な改正案を比較し判定するために行なっ

たものであり．御助言，御協力戴いた味の素KK，協

和醸酵工業KK，田辺製薬KK，などの試験担当者に

感謝する．
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　広川書店

亜硫酸試験法における天然イオウ化合物

　　　含有食品による妨害について

加　藤　三　郎

Interference　of　Some　Vegetables　Containing　Natural　Sulfur

　　Compounds　on　the　Determination　of　Sulfur　Dioxide

Sabur6　KATO

　　Monn三er－W三11iams血ethods　was　app1三ed　some　drled　vegetab】es　containlng　vo】atile　sulfur　organic　compounds，

and　the　results　expressed　as　sulfur　dioxide　were　shown　in　Table　1．　Detection　limit　of　sulfur　dioxide　added

into　dried　vegetables　by　the　qualitative　test　method　with　potassium　periodate　test－paper　were　shown　in

Table　2．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

　イオウ化合物を含有する野菜類においては，水蒸気

蒸留一ヨウ素滴定による亜硫酸定量法では大きな盲検

値：を示すため適用できないことはよく知られている．

しかし，過酸化水素に吸収させて硫酸とした後，アル

カリ滴定するモニヤー・ウイリアムズ（MW）法は，

このような野菜類においても妨害は少なく，最も広範

囲の食品中の亜硫酸定量に適用できるものとされてき

た1）．

　しかし近年，このようなイオウ化合物を多含する野

菜類が乾燥野菜とし，あるいはさらに粉末として香辛
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料として盛に使用されるようになり，これらの残存亜

硫酸を検査する場合，MW法においてもかなりの測

定値を示すため屡々問題とされる．

　このような乾燥野菜類のMW法および比色法にお

ける盲検値を測定し，あわせてヨウ素酸カリウム・デ

ンプン紙による定性試験における影響を調査したの

で，その実験結果を報告する・

実験方　法

Table　1．　Determinaヒion　value　of　some　dr三ed

vegetabies　by　Monnier－Williams　method

Sample

　試　　　料

　わさび粉末（乾燥後粉砕），にんにく，にんにく粉

（乾燥後粉砕），たまねぎ，ねぎ，キャベツ，だいこん

切干。

　いずれも市販新鮮野菜を，市販乾燥野菜とほぼ同様

に，細切したのち低温減圧乾燥して調製したものを試

料とした．

　試験方法

　1）モニヤー・ウイリアムズ法

　薬学会協定衛生試験法〔5〕保存料試験法C－12）第

1法を準用した．ただしガラス器具はすべて共通スリ

合わせとし，さらにAOAC法に準じて3）二酸化炭素

のかわりに窒素ガスを用いて磁気びんは1。8％ピロガ

ロール水血液を入れたもの1個とし，指示薬にはメチ

ルレッド溶液を用いて滴定した．

　2）拡散比色定量法

　同じく薬学会協定衛生試験法〔5〕G1の第4法4）を

準用した．

　3）　ヨウ素酸カリウム・デンプン紙法

　同じく薬学会協定衛生試験法〔5〕C－1の定性試験

a2）を準用した．ただし試料は各1gを用い，亜硫酸水

素ナトリウム溶液（SO275．5ppm含有，用時ヨウ素

語定法によリ測定）をそれぞれの試料および対照に加

えてほとんど同じ呈色を示す量を求め，さらにその場

合の試験紙が呈色をはじめるに要する時間を測定し

た．この試験は室温放置を条件とした．

Hoτsc－radish　powdeτ

Garlic　powder（A）

　　　　　　（B）

　　　　　　（C）

Gar1三。，　sliced

Onion，　sliced

、Velsh　onion，　sliced

Cabbage，　cut

Japanese　radish，　choPPed

Determination　value
　（as　SO2　ppm）

Sample　size（9）

1．25

6

97

150

…t…1・…t15・・

30

134

156

143

24

36

30

61

79

211

140

18

　3

18

21

5

194

13

27

9

12

2

87

12

24

9

実験結果および考察

　1）モニヤー・ウイリアムズ法における測定値

　試料量を段階的に採り，常法により滴定して得た値

を試料中のSO2濃度としてTable　lに示した．

　協定法は試料量を約259としているが，これは水

分含猛の少ない本実験の場合には減量が適当と考えら

れるので段階的な試料量を採取して行なったのである

が，結果は試料量の少ない揚合に試料中濃度が比較的

高くあらわれることがわかった．滴定低すなわち受

暑紳の過酸1ヒ水索に捕集されて酸性物質となるものの

総量は，試料量とともに増加はするが比例せず，例え

ばにんにくの揚合10－15g以上でその増加率は著し

く低下し，これ以上試料量を増加し，あるいは蒸留時

間を延長しても滴定値はほとんど増加しなかった．こ

れは試料から留出してくるものが二酸化イオウではな

く，揮発性有機イオウ化合物であるために5）6），過酸化

水素で完全に酸化二二されずに揮散することが最も主

な理由と考えられる．

　2）拡散一比色法

　蒸留液についてのパラロザニリンによる比色法もま

た，含イオウ野菜類の二合には妨害されることは知ら

れている．拡散分析法にこの比色法を組合せた薬学会

協定第4法の適用を試みた結果は，蒸留の場合と同様

に，にんにく粉末においてはSO2として数百ppmあ

るいはそれ以上に相当する呈色を示した．わさび粉，

たまねぎ，ねぎ，キャベツ，だいこんなどの乾燥物の

場合は逆に数ppmの負の値を示し，呈色の妨害がみ

られた．

　3）　ヨウ素酸カリウム・デンプン紙法

　亜硫酸の定性反応としては，（a）亜鉛末還元によっ

て発する硫化水素を酢酸鉛紙によって検出する方法

と，（b）本法すなわちリン酸酸性として放置するとき

発する二酸1ヒイオウの還元性をヨウ素一デンプン反応

の呈する青色によって観察する方法が行なわれてい

る．

　（a）は簡便で鋭敏であるがほとんどすべてのイオウ

化合物に感応するため，新鮮な野菜類においてもイオ

ウ化合物を含むものには適用できない・本法（b）はか

なり特異性があり，チオール，チオスルフィドなどを

含む当該食品においてもすべて陰性であった．

　さらに，亜硫酸標準溶液2）を添加したときの呈色を
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Tab！e　2，　Recovery　tests　of　sulfur　dioxide

　added　in　to　some　dried　vegetables　by

　po亡assium　per三〇date　test－paper　method

Sample＊1

Horse－radish　powder

Garlic　pOwder

Onion，　sliced

Welsh　onion，　sliced

Cabbage，　cut

Japanese　rad玉sh，　choPPed

Contro童（water）

　SO2
（ppm）＊2

　5．2

110

　5．0

　7．5

　6．4

　6．0

　3．0

Time　required　for
color－developing
　　（min）＊3

　24．4

　11．5

　32．6

　31．3

　31。5

　15．6

7．5～15．3

＊1　Samp！e　size＝19

＊2　Sodium　su1丘亡e　so！ロt三〇n　contain置ng　77．5PPm　of

　SO2　was　added，　and　the　results　shown　as　con．

　centratlon　in　the　total　solution（10　mり

＊3　Tests　were　carried　at　room　temperature

試みたところ，対照（水）の場合に比してかなりの量

を添加しなければ同程度の呈色を示さないことがわか

った・そこで，永の揚合の呈色と同程度の呈色を示す

に要する各試料への添加量を測定しようとしたが，呈

色の傾向が必ずしも同一ではないため同一時間に呈色

させることは困難であり，ほぼ同程度の呈色と思われ

る量をきめたのち，その呈色に要する時間を測定し

Table　2に示した．

　常温放置においては確認できる限界が3～1ppm程

度であるから，ここに示した値は各試料についての検

出限界に近いものであり，例えば乾燥にんにくではか

なり多量に添加しないと検出されない・この理由は，

呈色そのものの妨害というより以前に，添加された亜

硫酸が試料によって消費されるためであろうと考えら

れるが，この場合試料中にチオスルフェートまたは硫

酸を生ずることが考えられる．

ま と め

　揮発性イオウ化合物を含む乾燥野菜は，食品中の亜

硫酸試験法において妨害を示す．モニヤー・ウイリア

ムズ法および拡散一比色法によってこれらの乾燥野菜

の盲検値を測定したところ，いずれもかなりの値を示

し，とくににんにくにおいて大きな盲検値が現われ

た．これらの結果を亜硫酸含量（ppm）としてTable　1

に示しが，試料の採取量によって大きく変動する・

　ヨウ素酸カリウムーデンプン紙による定性試験は，

これらの野菜類の含む天然イオウ化合物によって呈色

しない．しかし亜硫酸塩を添加して検出限界をみた結

果（Table　2），かなりの量を添加しないと検出されな

かった．

　なお，本実験の試料はS＆B食品KK規格部長浜

田　三尉の厚意によってとくに調製され，また実験の

一部はロッテ製菓iKK池田　正氏および明治薬科大学

西崎博子氏の協力によって行なわれたもので，深く感

謝する．
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食用カゼイン類の成分規格および試験法に関する検討

慶田雅洋・海老根涼子・谷村顕雄

On　the　Composition　Standards　and　Analytical

　　　　　Methods　of　Edible　Caseins

Masahiro　IwAIDA，　Ryoko　EBINE　and　Akio　TANIMURA

　　Casein　is　known　to　have　a　high　nutritive　value．　and　is　w正dely　used　in　the　manufacture　of　pr㏄essed

foods，　for三ts　functional　properties　as’the　emulsify三ng，　water－retaining　and　the　texturizing　agents，　and　so　on．

Quantities　of　edlble　caselns　are　impQrted　every　year　from　abroad．　Domestic　standards　and　tests　of“Casein

（natural　product）”and“Casein　Sodium（chem1cal　synthetic　compound）”are　described　in　the　Omcial　Formu！ary

of　Food　Addit三ves”，　The　comparisQn　Qf　dQ【ロestic　and　international　standaτds　was　carried　out（see　Tab！e　1）．

On　the　occasion　of　the　publishment　of　the　3rdτevised　ed丘tion　of　the　O伍cial　Formulary　of　FQod　Additives，

amendments　were　done　in　the三tems‘‘description”，“clarity　of　solution”，“fat”and“arsenic”of“Casein”and

‘℃asein　Sodlum”．　So　far　as“claτity　of　solution”is　concerned，　temperature　of　dissolution　is　raised　from　40

to　60。　for　the　reduction　of　the　time　necessary　until　cQmplete　dissolutlon．　In　case　of“faビ，　the　determination

method　was　changed　from　R6se－Gottlieb　to　Schmid－Bondzyhski－Ratzlaff　method（HCI　digestion　method）and

the　limit　was　lowered　from　2　to　1．5％．　In　case　of“arsenlc”，　the　additlon　of　nitric　acid　during　the　digestion

was　replaced　by　the　addition　of　hydrogen　peroxide，　thus　enabling　the　reduction　of　digest三〇n　time．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Reccivcd　May　31，1972）

　カゼインはほ乳類の乳汁中に含まれているりん蛋白

質であって，入射中には約1％，牛乳中には約3％存

在し，牛乳ではその窒素化合物の約80％を占めてい

る．動物種の差異により，カゼインの組成および性質

もかなり異なることが認められる．牛乳ではカゼイン

はカルシウムと結合してカゼインカルシウムとなり，

さらにりん酸カルシウムと複fヒ合物を形成し，5－200

nmの直径のコロイド粒子として分散している・脱脂

乳が白色を呈するのはこのカゼイン粒子によるもので

ある・牛乳のカゼインはその等電点（pH　4．6）で胎毒斐

するという特徴を有する．カゼインは単一な蛋白質で

はなく数種成分よりなる混合物であることが知られて

いる・その調製法の差により乳酸カゼイン，塩酸カゼ

インおよびレンネットカゼインに分類される．乳酸カ

ゼインは，脱脂乳に前回の製造に使用したホエーの残

りまたは脱脂乳に培養した乳酸菌スターターを添加し

て乳酸醸酵させることによってカゼインを分離・調製

するものであって，薬品を必要としない費用のかから

ない製造法として従来から知られている．塩酸添加法

によれば高品位のカゼインを製造することができる・

レンネットカゼイン（ラブカゼイン）は牛乳酵素レン

ネットの添加によリカゼインを凝固分離して調製した

ものであって，前2者と比較してカルシウム含量の高

いのが特徴である．

　カゼイン類の規格としては，わが国ではカゼインお

よびカゼインナトリウムに関する食品添加物規格1），

試薬としての乳製カゼインおよびカゼインナトリウム

（ナトロース）に関する日本工業規格（JIS）2）および日

本薬局方第二部のカゼインカルク（カゼインカルシウ

ム）に関する規格3）がある．この他にも日本薬局方第

一部にカゼインが収載されていたが，第八改正では削

除された．

　カゼインの生産はニュージーランド，アルゼン．チ

ン，オーストラリアが世界の全生産量の約85％を占

め，その他にフランス，ポーランド，カナダ，アメリ

カ，オランダなどが挙げられる・わが国におけるカゼ

Tablc　1．　Production，　imIx）rt　and　consumption

　of　casein　in　Japan4）

　　　　ProductionYcar
　　　　　　（t）

ImPort
　（t）

10，14

19．15

1950

1954

1956

1962

1966

1968

1969

1，・172

1，015

2501

　24　1

　　6

　　一i

　657｝
2，500　1
・，15詞

ll：謡［

　　　　1
25，802
　　　　　
24・4351

COIlsumption
　　（t）

　　　1，472

　　　1，015

　　　　907

　　　2，524

　　　5，160

　　12，844

　　21，850

　　25，802

　　24，435
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Table　2．　Compositbn　standard　of　casein

IDF　Standard
Japanese　Standard　of　Food　Additives

　　　　　　（3rd　ed．）

Acid　precipitated　edible　casein

Content

Protein
（dry　basis）

Moisture

Milk　fat

Lactose

Copper

Lead

Iron

Heavy　metals
　　（％）

Arsenic

Extra　grade

not　less　than　95gら

（Nitrogen×6，38）

Standard　grade

Casein

not　less　than　909ち

（N×6．38）

…m・・e・h・n12小・・…e…n・2％

…m・・e・h・・1・5％1…m・・e・h・n…％

・・・…e・h・n・・％i…m・・e・h・n・％

not　more　than　5　PPm

not　more　than　5　ppm

not　more　tban
20ppm

not　more　than　5　PPm

not　more　than　5　PPm

not　rnQre　than

20ppm

14．7－16．og≦）N

（93．7－102．1gち）

not　more　than　12％
　　　　　　　　〆

not　mQre　than　1．5％

not　more　than
O。002％

n◎tmore　than　l　ppm

Sodium　Caseinate

14．5－15．8％N
（92．5－1CO。gg6）

n・tm・re　than15％

not　more　than　1．5％

not　more　than
O．002％

not坦ore　than　l　ppm

インの消費量等の推移はTable　1に示す通りである．

わが国でカゼインの生産が最も力を入れて行なわれて

いたのは第二次大戦中であった．戦後も生産は続けら

れていたが数量は減少の一途をたどり，昭和34年の

6tを最後に統計上の鷹島は消滅し現在にいたってい

る・一方国内の消費は戦後増加し続け，近年はその量

は約25，000tにも達しており，そのほとんどがニュ

ージーランドおよびオーストラリアよりの輸入品であ

る．しかしながらその用途の大部分は工業用（プラス

チック工業および製紙工業など）であって，食品用は

極く僅かである．

　食品の製造に当っては，カゼインはその優れた乳化

力，結着力ならびに保水性を利用して肉質の結着，脂

肪の乳化，蛋白増強の目的でチーズフード，三三加工

品，水産ねり製品などに用いられているが，水に溶け

難いためにアルカリと併用することもある．カゼイン

ナトリウムはカゼインと同じく乳化・安定剤に用いら

れているが，水溶性であろために応用範囲が広い．

　食品衛生法では食品添加物とは「食品の製造の過程

において又は食品の加工若しくは保存の目的で，食品

に添加，混和，浸潤その他の方法によって使用する物

をいう」と定義されており，この機能を有するものは，

天然物あるいは化学的に合成された物質でも，最終製

．品である食品にそのままの状態で残留すると否とにか

かわらず，すべて食品添加物として取扱われることに

なる．化学的合成晶については，同法第6条により，

人の健康を害う虞れのない場合として厚生大臣が指定

したもののみについて使用販売等が許可されている．

カゼインは天然物なのでこの範囲には含まれないが，

カゼインナトリウムは天然物を化学的に加工した合成

品であると見なされ，昭和36年6月1日に指定され

た．

　一方同法第7条では厚生大臣は，公衆衛生の見地か

ら，販売の用に供する食品若しくは添加物の製造，加

工，使用，調理若しくは保存の方法につき基準を定め，

又は販売の用に供する食品若しくは添加物の成分につ

き規格を定めることができると規定されており，ここ

で定められた規格は食品添加物公定書に掲載される・

この規定に基づいてカゼインの規格が制定され，昭和

37年5月1日より施行された．このように天然物であ

るにもかかわらず成分規格の定められているのは比較

的少なく，他には大豆リン脂質，ケイソウ土など数例

があるのみである．前述の通りカゼインの用途は工業

用が多く，食用には輸入カゼインの中から品質の優れ

たものを向けることになるわけであるが，通関以前に

届け出をするのは難しいので，低品質のものが誤って

食用に回されることもなきにしもあらずなので，一定

の規格を設けて消費者を保護することが必要であると

の考え方に立脚したものである．

　カゼインは世界各国で工業用・食用に広く使用され

ているがその製造は数か国に偏っており，国際取引の

盛んな商品であることから，その流通を円滑にし品質

を保証するために1969年にカゼインの国際規格（IDF

規格）5）が作製された．これをわ力竃国の食添規格と比
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Table　3．　Relations　tetween　temperature　of　dlssolutlon，　time　elapsedじntiI

　complete　dissolution　and　clarity　of　the　solut至on

No　　Origin

1New　Zealand

2　　　　〃

3　　　　〃

4　　　　〃

5Australia

6　　〃

7　　〃

8　　〃

9　　〃

10　　〃

11Argentine

12Poland

Time　elapsed　until
cOmplete　dissQlution
　at　40。C（min）

30

30

240

180

180

30

240

ユ80

60

60

180

240

Judgement

pass

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃
rejected

　〃

　〃

　〃

Time　elapsed　until

complete　dissolution
　at　60。C（min）

30

20

50

60

60

20

60

50

35

30

70

70

Judgement

pass

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃

　〃
Iejected

　〃

　〃

　ノ’

Note：　Clarity　of　a　solution　must　not　be　more　than“slightly　turbid”

較・対照して示すとTable　2の通りである．食：添規格

では蛋白質含量は窒素で表示することになっており，

係数に6．38を乗じて換算した値を参考値として（）

内に示した．IDF規格では無機物中重金属3種につ

いての含量が規定されている・食添規格では灰分の試

験法はなく，重金属試験法のみが規定されている。本

試験法は鉛標準液を対照として判定するものであっ

て，結果は鉛として0．002％以下でなければならない

ことを示しており，これはIDF規格の5ppmに比較

して4倍の範囲になっている．食添規格ではヒ素含量

を規定しているが，IDF規格には規定されていない。

カゼイン類の試験法各条

　第3版食品添加物公定書作製の際に検討した点につ

いて示すと次の通りである．

　1．性　　状＝第2版食添では，「カゼイン」は白～

淡黄白色の粒または粉末，「カゼインナトリウム」は白

創淡黄色の粒または粉末となっているが，両者とも外

観はほとんど変らないし，とくに区別することは必要

ではないと思われるので，3版ではともに“白～淡黄

色”に統一した・製品がうすいクリーム色を呈するの

は1．5％以下の脂肪を含むためであり，一般に粒度の

細かいものほど白っぽく見える．また，丁丁について

は第2版存慮では「カゼイン」，「カゼインナトリウム」

ともに“ほとんど無臭で無味”となっていたが，特有

の天然の香味が感じられるので，第3版では両品目と

もに“無臭で無味か，またはわずかに特異の香気を有

する”と改められた．

　2．溶　状〔「カゼイン」および「カゼインナトリ

ウム」の純度試験の（1）〕：カゼインの溶解にはアルカ

リまたはアルカリ塩の存在下でカゼインの水膨潤物を

かき混ぜて溶解する操作を必要とするわけであるが，

第2軽食添では“その0．1gをとり，水30　m♂を加

えて振り混ぜ約10分間放置し，0．1N水酸化ナトリ

ウム溶液2mJを加え，40。に加温して振り動かして

溶かす．冷後水を加えて100mZとするとき，無色で，

その濁度は微濁以下でなければならない」と規定され

ているが，4Q。に限定されると試料によっては溶解に

非常に長時間を要する揚合がある・すなわち数例につ

いて比較するとTable　3左欄の通りであって短いもの

は30分で溶解するが，中には3～4時間を要するもの

もある．カゼインの溶解時の加熱は65。以下ならば熱

変性をきたすことはないものと考えられるので，加熱

温度を60。に高めて同一試料について実施した結果は

Table　3右欄に示す通りであり，すべての試料につい

て70分以内で溶解させることができ，しかも判定結

果には全く影響しない（9～12が不合格となっている

のは着色および／または溶液が混濁状態にあったこと

による）．よって溶解温度は60。に高めることが適当

であると考えられ，第3面食添において改正された。

　3．脂　肪〔「カゼイン」および「カゼインナトリ

ウムの純度試験の（4）〕：純度試験中最も重要な項目の

1つである．乳および乳製品中の脂肪分の重量法によ

る測定法としてはり・一ゼ・ゴットリーブ法およびシ

ュミット・ボンジンスキー・ラツラフ法がある．前者

は共存するたんぱく質をアンモニアで変性させた後，

溶剤により脂肪を抽出する方法であって液状乳および
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Table　4．　Compaτison　of　the　determination　methods　of　fat　content　in　casein

MethQd

SBR　method

R6se－

Gottlieb　method

Sample　size（9）

5

5

2．5

2．5

1

HC1（27→40）
added（mZ）

15

〃

〃

〃

1＊

Digestion

in　boi1董ng　water

　　　〃
heated　directly
on　b口rner

in　boihng　water

Extraction

R6hrig　tube

Mojonnier　tube

R6hrig　tube

Mojonn1er　tube

centΣifuge　tube

Fat（％）

1．46

1．08

1．78

1．50

0．36

Note：＊　5　mJ　of　ammonia　test　solution　was　used　instead　of　hydrochlQride

練粉乳のように希釈・還元によって容易に液状とする

ことのできる乳製品の脂肪の定量に適している・一方

チーズのような固形食品ではアンモニア処理ではたん

ばく質を十分に分解し，脂肪を完全に抽出することは

不可能である・このために塩酸加熱分解法すなわちシ

ュミット・ボンジンスキー・ラツラフ法（SBR法）が

使用されている6）．カゼイン中の脂肪は内部に包含さ

れているので，直接溶剤浸出法ではほとんど浸出され

ない．たんぱく質の変性法としては第2版食添ではり

ョーゼ・ゴットリーブ法を使用していたが，カゼイン

はむしろチーズに近いのでSBR法を使用するのが便

利であると考えられる．

　試料の採取量を5または2．59とし，約8N（27→

40）の塩酸15mZを加え，直火または煮沸水溶中で加

熱分解し，リ。一リッヒ管またはマジョニア管を使用

してSBR法により脂肪含量を測定した揚合の脂肪の

測定値をリ。一ゼ・ゴットリーブ法による揚合と比較

するとTable　4の通りである．ただし試料としては試

薬の乳製カゼインを0。5mmの標準フルイで粗大区

分を飾別・除去したものを使用した，5g採取した場

合には塩酸を吸収し，膨じゅんした状態に留まり液状

にならないので直火加熱は不可能であった．このため

に，リ・一リッヒまたはマジ。ニア管で溶剤抽出を行

なった一合には器壁または管底にカゼインの塊が付着

し，分解の完全でなかったことが認められた・これに

対して2．5gの場合には，ビーカー中で直火加熱によ

り均一に溶解したものをリ・一リッヒ管に移すことが

できる．マジ。ニア管の場合には水浴加熱なので管底

に少量のカゼイン粒の残ることが認められた・第2版

食添に示されたリ・一ゼ・ゴットリーブ法によって行

なった場合には水5mJ，アンモニア試液5mZを加

えると直ちに糊状となり，アルコールおよび石油エー

テルを加えて振り混ぜるとすぐに分離するが，下層

にカゼイン粒子の浮遊していることが認められた．

　　　　　　　　　　　Tab】e　4よリSBR法による

　　　　　　　　　　　脂肪の定量値は試料2．5gで

　　　　　　　　　　　直火加熱の揚合が最も高く，

　　　　　　　　　　　2・5gでマジ・ニア管を使用

　　　　　　　　　　　して水浴加熱した揚合にはこ

　　　　　　　　　　　れより0．28％低く，5gを

　　　　　　　　　　　使用した場合には直火にくら

　　　　　　　　　　　べて0．32～0．72％低く，第

　　　　　　　　　　　2版食添の方法にいたっては

　　　　　　　　　　　SBR法の直火にくらべて1／5

　　　　　　　　　　　の値しか得られておらず，塩

　　　　　　　　　　　酸分解法による定量値とは全

　　　　　　　　　　　くかけはなれたものであって，

　　　　　　　　　　　脂肪分の測定値としては認め

　　　　　　　　　　　がたいものであることが明ら

　Fig。1．　R6hrig　tubeかにされた・したがって第3

　　　　　（unit：mm）版食添ではこの点を考慮して

SBR法を採用し次のように改められた．“本品約2．5g

を精密にはかりうすめた塩酸（27→40）15mJを加え，

直火で静かに加熱して溶かした後，水浴中で20分間加

熱する，冷後アルコール10mZを加え，リョーリッヒ

管（Fig．1）に移し，エーテル25　mZを加え，1分間

激しく振り混ぜる。ついで石油エーテル25mZを加

え30秒間激しく振り混ぜた後，放置する・上層液を側

枝管（A）より重量既知のフラスコにろ過する・さらに，

エーテル15mZおよび石油エーテル15配ずつで2

回同様に抽出する．上層液を前のフラスコに合わせ，

水浴上でエーテルおよび石油エーテルを留去する・そ

の残留物を98－100。で4時間乾燥するとき，その量

は1．5％以下でなければならない．”（「カゼイン」，「カ

ゼインナトリウム」共通），

　4．ヒ　　素　第2版食添では硫硝酸を使用した分

解法を採用していたが，硝酸を追加する際に亜硝酸ガ

スが発生するので操作がやりにくい．したがって硝酸

τ6り
22

80
一

一70
一

一60
一

鴇 50
四 一

一40
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凪
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一
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咀
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のかわりに過酸化水素を使用する方法について検討し

た．硝酸の揚合には，添加回数は2～3回，完了時間

3～4時問を要するが，過酸化水素を使用した場合に

は添加回数1～2回，完了時間は1時間30分～2時

間と著しく簡略化されることを認めた．以上の理由に

より第3版食添では次のように改訂された。“本品

2．59を分解フラスコにとり，硝酸10mJを加え，内

容物が流動状となるまで弱く加熱する・冷後，硫酸

5mJを加えてさらに加熱し，液がなおかつ色を呈す

るときは，冷後過酸化水素5m’を追加して加熱す

る・この操作を液が無色削淡黄色になるまで繰り返し

た後，白煙が発生するまで加熱する．冷後，飽和シュ

ウ酸アンモニウム溶液15mJを加え，再び白煙が発

生するまで加熱する．冷後水を加えて25mJとし，

その10m♂をとり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・ただ

し，標準色はヒ素標準溶液2．5mごを分解フラスコに

とり，硝酸10m‘を加え以下試料の揚合と同様に操

作して作る”．（「カゼイン」，「カゼインナトリウム」

共通）．

む す び

　食品添加物公定書には「カゼイン」（天然物）およ

び「カゼインナトリウム」（化学的合成品）について

規格ならびに試験法が定められている・食添規格と国

際規格について表示して比較した．

　第3版食品添加物公定書の作成に当り，“性状”につ

いて「カゼイン」「カゼインナトリウム」の表現を統

一した．純度試験については　（「カゼイン」，「カゼイ

ンナトリウム」共通）“溶状”の溶解温度を40。から

60。に引き上げ，溶解時間を短縮した．“脂肪”につ

いてはりコーゼ・ゴットリーブ法よリシュミット・ボ

ンジンスキー・ラツラフ法（塩酸加熱分解法）に改め，

許容限度を2％から1．5％に下げた．“ヒ素”の試験

では硫硝酸による加熱分解の際の添加六llを硝酸から過

酸化水素に変更することにより分解時問を短縮した・

　終りに臨み，種々御協力戴いた日成共益株式会社の

新屋　勉，平賀一幸，二宮征夫の諸氏に感謝します・
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ティーバッグの衛生学的研究

神蔵美枝子

Hygienic　Chemical　Aspects　of　Tea－Bag

λlieko　KAMIKURA

　　Tea－bag　were　exam童ned　according　to　the　Omcial　Mcthods　for　Containcr　or　Equipment　of　Plastics　cxcept

solvent　equal　to　l　mJ　of　solvent　per　square　2　cm　Gf　the　papcr　was　used．　The　resuhs　wcτe　shown　ln　Table　l

and　2．　Consequently，　the　forma！dehyde　was　not　detected．　Lead，　copper　and　z1nc　were　dctected　in　resi（luc　on

igrlitbn　with　p◎！arographic　method．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Recdved　Mdy　31，1972）

　ティーバッグ製品は主として紅茶に限られていた

が，近年，緑茶あるいはむぎ茶にまで進出し，これら

は団体給食用として普及しつつある．このようにティ

ーバヅグ製品の利用が高くなると当然，溶出物に対す

る衛生的な面についての関心がもたれてくる．このた

び．テで一バッグに使用される原料そ1モについて衛生的

な面から種々検討を行なったので，それらの結果につ

いて報告する．

原料紙に関する調査

　原料紙は通常，植物繊維と化学繊維との混抄による

化学・合成繊維1）で，ヒートシール用とそうでないも
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のとに大別される．前者の場合には熱接着性をもたせ

るために熱可塑性樹脂，すなわち主としてアクリル系

樹脂が，また，熱接着性繊維としてアクリル系繊維，

塩化ビニル繊維（テビロン）などが用いられるほか，

耐水性をもたせるためにメラミン樹脂加工などがほど

こされる・後者の場合には主として耐水性の加工のみ

が行なわれている．これらの紙に対する衛生面での問

題は添加剤に起因するホルムアルデヒドなどの分解成

績体があげられる・

　ティーバッグは現在年間10億袋作られているとい

われる・そのために使用される原料紙は約6割が輸入

品で，残部が国産品によってまかなわれている。

実験　の　部

　1．使用機器
　矩形波ポーラログラフは柳本製PA　101型および同

社製高感度装置PM　100型を併用して使用した・

　2．試　　　薬

　亜鉛標準溶液：硫酸亜鉛4．49を水に溶かし，1000

mJとする．この液2mJをとり，水を加えて1000mJ

とする（Zn　2μg／mZ），

　鉛標準溶液：硝酸鉛159．8mgを希硝酸10　mJに

溶かし，水を加えて1000mZとする・この液10m‘

をとり，水を加えて1000mZとする（Pb　1μ9／m’）．

　銅標準溶液：硫酸銅（CuSO4・5H20）3．939を水に

溶かし1000m！とする．この液2mZをとり，水を

加えて1000mJとする（Cu　2μ9／m’）．

　3．実際材料
　本研究に使用した原料紙は3社の4製品である・

　4．試験日目ならびに方法

　合成樹脂製の器具および容器包装の試験2）ならびに

紙類からのけい光染料の検出3）についての試験法に準

じ，なお，いくつかの項目を追加した（Table　1）．浸

出方法としては表面積2cm2について1mZの浸出用

溶媒を用い，つぎの条件で浸出を行なった．

　（1）試料に沸騰した蒸留水を注ぎ，ときどきかき混

ぜながら10分間放置した．

　（2）沸騰した蒸留水中に試料を入れ，引続き10分

間煮沸させた．

　なお，浸出用溶媒として蒸留水のほかに4％酢酸，

50％エタノールを用い，後者の場合には浸出温度を

80。とした。また，県ヘキサン浸出の場合は室温（約

20。）で行なった．

実験結果および考察

曽

ρ
田

←

δ

℃

巴

巴

譜
一

〇

・器

官
呂

ち

碧
蕊

彦

日

2
令

1暴
霞の

8　8
需ぎ：笹
醒　．下

口。
昌壽

1ぎ

叢
屡覆

む　　

麗

呂

鷺

δ

9
乞

一霞
　　量

馨

8
＜

訳漕
寸8

這

津

ε

ε

§

ε

甚§

話

等

窮
巴　出
国　2
訳£
窮　“コ

聲

8
＜

状窯

可8

這

≧

愈

e

§

ε

ヨ

ω　　　曾
千三・暑

ガ8

名

壕
：遷

£

獄
ξ　酋
国　2
一室
8　⇔

馨

8
＜

ざミ領

野8

蛍

タ

～

§

ε

1　1　i　l

訳
沼　8　等　お

6　6．6　6

9鵠　鈷　8　8
ニ　じ

強ゴ66
費iヨ　鐸　窪　留
ユ　　コ

亀り　tく　イ　δ

昆8　爵　お　圏
Ω，　．　　　．　　　．　　　．

Q噸一　　〇　　σ》　　rコ
　Fぐ　　　¶rイ

昌｛3　8　8　9
ユ　　

織OD　6　→　φ

賃

Ω．o　　　お　雷　專島卜．

　直　（6　め　δ

罠

q卜噂　　　等　鵠　口口uつ

　日　6　6　〔づ
　　　H

田零　昏　9　き
ユ　　サ

強曽歪亀
鑑き　鵠　9　9
ロ　　　

q⑦　6　α；　α；
　一　　　　一　　　　　　　　　F→

∈お　8　昏　8
ロ　　ロ

自。。

c9め
ε詣　き　8　8
ロ　ら

随ゴめ6
日

＆

雪　コ　＝　旨

I　I　I　l

！　l　I　l

l　i　l　I

㊥　l　l　l　l

e

ティーバッグ用原料紙について上記の方法で試験を
t

畳
已

お

［　l　l　l

　　　　rく　　cq

　　　　　＜　凶　　Q

127

　　乙
　　QQ
　　　だ

　　カ呂8，巴呂
　　．臼
　　て
　　　9
　　　婁

　　　誓
＆巴巴呂
　　　9

　　名
←←←←1

（　（　斎　　斎
一　C刈　　　　曇
）　　）

聾馨

．垂・毎

ε9
＝さ
ε量
器ε
98ぴ】

u＝

9rコ
燭雪
ω　信
汐・二
〇　　口

＝＝　o
に　　9

7◎　7◎
口　口
。コ　6コ

α7　　0り
　　　　り

¢　口
ω　　①

〉　ン
　　　　ロ

。　o
σ】　　9昏

b◎　bQ
q　ロ
ニニひの　　　　ロ

。　　o
FQ　騨Ω

o　oリ　　　リ
9　　⊆1

．一　　　齢一

’て5Fσ

Ω県　Ω4

「口　「」

の　　り

bお
琴　タ

鐙曽

民i弐

£選

曾

ヨ

9
a
∈

9
日

8
二

ε

君

9
婁

曾

呂

超



128 衛生試験所報告 第90号　　（1972）
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Table　2．　Quantity　of　a　few　metals　in　the

　paper　for　Tea－bag　（with　pQlarographic

　meth。d）

Sample

Meta1

A
B

・9

Lead

Loppm

0．5

1．5

0．0

Copper Zinc

8．7ppm　　3．oppm

1．0

1。6

2．0

1．0

2．3

4．5

20　　　30min．

Fig．1．　Relationship　between　time　dipped

　into　bolling　water　and　amQunts　of　con．

　sumption　of　potassium　permanganate

　Sample：C1，　confer　Tab！e　1

行なった結果をTable　1に示す．過マンガン酸カリウ

ム消費量は浸出時間の延長とともに増大する傾向がみ

られた（F19．1）．また，浸出回数による同消費量の変

化について実験を行なった結果ではほとんど第1二日

の浸出液中に移行することが認められた・なお，試料

のなかには10分間煮沸の条件において合成樹脂製容

器，包装の規格f直10ppmを越えるものがあった・し

かし，10分間放置の条件ではそれ以下であった．重金

属は溶出方法では0．06～0・1PPInの範囲内で問題と

ならない量であるが，材質中には11～16ppm検出さ

れ，金属として鉛，銅，亜鉛が検出された（ポーラロ

グラフ法，Table　2）．蒸発残留物は水，4％酢酸，50

％エタノールおよび拒ヘキサンとも合成樹脂製容器

ConditiQn：Amp．　sens　1／20，　eQ．　wave　vo！t．　adj．

　20mV

包装の規格値以下であった．けい光染料は試料に直接

紫外線を照射した段階でけい光を全く認めなかった．

結 論

　市販ティーバッグの大部分を占める4種類の原料紙

について衛生的な面から検討を行なったが，その分析

結果からはとくに問題とされるべき点はみいだされな

かった．しかし，浸出液についての動物実験を含めた

検討は今後の課題であろう．

　なお，本研究は昭和45年度厚生省科学研究費によ

った。

文 献

1）大森英三，柴田茂兵：著紙及繊維加工用樹脂と

　その試験法，P．272，昭晃堂（1968）

2）厚生省告示第434号，昭和41年10月4日

3）神蔵美枝子：食品衛生研究，19，1019（1969）

国立衛生試験所標準品（色素標準品）

　　フルオレセイン標準品について

神蔵美枝子

Dye　Standard　of　National　Institute　of　Hygien…c　Sciences，

　　　　　　　　　‘‘Fluorescein　Standard’，

Mieko　KAMIKURA

　　FluQrescein　was　prepared　by　the　condensatiQn　ofτesorcinQl　w玉th　phthalic　anhydτide　in　pfesence　of　2inc

chloride．　The　analytlcal　results　Qf　this　preparation　were　much　more　excellent　than　the　Japanease　Standard

of　Drugs　and　Cosmetics　for　Drugs＆Cosmetics　YelIow　No．201（Fluorescein）．　Therefore，　it　was　authorized

as　tlle　FluQrescein　Standard．　The　purity　was　99．9　per　cent．　Ultravioletvisible　absorption　and　infrared　spectra

of　thls　dye　were　shown　in　Figs．1～2．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）
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　医薬品および化粧品用色素1）として用いられるフル

オレセインの確認試験または定量に用いられる標準品

としてフルオレセインを製造し，得られた製品につい

て試験を行なったので，その試験成績を報告する・

　実験装置
　日立分光光度計FPU－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．

　製造方法
　常法2）に従い，精製したレゾルシンと無水フタル酸

とを塩化亜鉛の存在下において縮合させ，さらに精製

して製品とした．

試験方法ならびに成績

　1．試験項目ならびに方法

　医薬品等に使用することができるタール色素を定め

る省令中「別表第二ならびに第四」に従って行なっ

た．ただし，確認試験の方法，吸収ならびに赤外スペ

クトル，他の色素の項などを追加した．また，色素含

量は乾燥試料についての値とした．

　2．試験成績
　フルオレセィン〔C．1．453503）（Acid）〕

　性状＝黄かっ色粉末．

　確認試験：

　（1）本品0．1gを水酸化ナトリウム液（1→100）

100mZに溶かすとき，とう黄色を呈し，緑色のけV・

光を発する・

　（2）三品の極大吸収波長は490mμである（0．1N

水酸化ナトリウム液）・

　（3）本品の硫酸溶液は，黄色を呈し，けい光を発せ

ず，この液2－3滴を水5mZに加えるとき，黄色の

沈殿を生じ，けい光は発しない・

　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）回状　澄明（0．1N水酸化ナトリウム液）．

　（2）水不溶物（1％水酸化ナトリウム液）0．02％．

　（3）塩化物（ナトリウム塩として）0．05％．

　（4）硫酸塩（ナトリウム塩として）0．08％．

　（5）ヒ素1ppm（As203として）・

　（6）重金属12ppm（Pbとして）．

　（7）他の色素　本品1gをエタノールに溶かして

100mZとし，その0．05mZにつV・て25％エタノー

ル・5％アンモニア溶液（1＝1）によりろ紙クロマト

グラフィーを行なうとき，フルオレセイン以外のスポ

ットを認めない・

　乾燥滅量0．12％（19，135。，6時間）・

1．0

8
竃

£0．5
自

毛

i診

》、

　　粋2

を！1

　　　0
　　　220　　　　300　　　　　　400　　　　　　500　　　　　　600

　　　　　　　　　　’λ（mμ）

Fig．1．　Absorption　spectra　of　Fluoresceln　Standard

　Curve　1：0．1NNaOH，3mg／Z
　　　　2：Ethyl　alcohol，30　mgμ

　40003200　2400　　1900　　1700　　1500　　130D　　1100　　900　　700　　500　　 300200

　　　　　　　　　　C！n　1

　Fig．2　1nfrared　spectru磁of　Fluorescein　Standard

　　　　（KBr　Tablt）

　含量99．9％（0．33g，硫酸デシケーター15　mm

Hg，24時間乾燥後三塩化チタン法）・
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　　　　　　　　結　　　　論

　色素標準品製造業務として製造したフルォレセイン

はその試験成績からみて，医薬品および化粧品用黄色

201号の規格をはるかに上回る製品であることが認め

られた．したがって四品は医薬品および化粧国用色素

として用いられるフルオレセインの確認試験または定

量のための標準品として適当であると認める．

　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．

　　　　　　　文　　　　　献

1）厚生省三三30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）　FIAT　764

3）　“Colour　Index”，3rd　Ed．，　Vol．4（1971）S㏄iety

　of　Dyers　and　Colourists，　American　Ass㏄iation

　Qf　Textile　Chemists　and　Colorists
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国立衛生試験所標準品（色素標準品）
　　ファストレッドS標準品について

神蔵美枝子

Dye　Standard　of　National　Instltute　of　Hygienic　Sciences，

　　　　　　　　‘‘Fast　Red　S　Standard”

Mieko　KAMKURA

　　Fast　red　S　was　prepared　by　coupling　reactlon　of　d三azotizcd　naphtlllonic　acid　withβ一naphtho1．　TIlc　analytlcal

rcsults　of　this　preparatiQn　were　muchlπiore　excellent　than　the　Japanese　Standard　of　Drugs　and　Cosmetlcs

for　Drugs＆Cosmetics　Red・No．506（Fast　Red　S）．　Therefore，　it　was　authorized　as　the　Fast　Red　S　Standard．

The　purky　was　94　per　cent．　Ultraviolet－visible　absorption　and　infrared　spectra　of　this　dye　shown　in　Figs．

1飼2．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

　粘膜に使用されることがない医薬品および化粧品用

色素1）として用いられるファストレッドSの確認試験

または定量に用いられる標準品としてのファストレッ

ドSを製造し，得られた製品について試験を行なった

ので，その試験成績を報告する．

　実験装置

　口立分光光度計EPU－2A型，日立自記分光光度計

EPS－2型，　rj本分光赤外分光器DS－301型．

　製造方法

　常法2）に従い，精製したナフチオン酸ならびにβ一ナ

フトールを用いて合成し，生成した色素を，さらに精

製して製品とした．
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　　　　　　　　　　3
　　　　　　　！《、
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　　　　　　　　　　　　＼．一；’㌦覧

試験方法ならびに成績

　1．試験項目ならびに方法

　医薬品等に使用することができるタール色素を定め

る省令中「別表第三ならびに第四」に従って行なっ

た．ただし，確認試験の方法，吸収ならびに赤外スペ

クトル，他の色素の項などを追加した．また，色素含

量は乾燥試料についての値とした．

　2．試験成績
　ファストレッドS（C．1．156203））．

　性状＝赤かっ色粉末．

　確認試験：

　（1）本品の0．1％永溶液は赤色を呈する．

　（2）木品の0．1％水溶液5mJに塩酸1m♂を加え

ると黄かっ色の沈殿を生ずる・また，水酸化ナトリウ

ム液（1一・10）1m！を加えると，液の色は暗赤色に変

る．

220　　　　300　　　　　　　400　　　　　　500　　　　　　　600　　　　　　700

　　　　　　　　　λ（mμ）

Fig．　L　Absorptlon　spectra　of　Fast　Red　S

　Standard
　Curve　1：0．02　N　AcONH4

　　　　2：0．1NHCI
　　　　3：0．1NNaOH
　Conc．：30　mg／1

100

器．／／一「凡幽酒ハM膚
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Fig．2．　Infrared　spectrum　of　Fast　Red　S

　Standard（KBr　Tablet）

　（3）本品の硫酸溶液は紫色を呈し，この液2～3滴

を水5mZに加えると，黄かっ色の沈殿を生ずる・

　（4）本品の極大吸収波長は506mμである（0．02　N
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酢酸アンモニウム液）．

　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　0．04％．

　（3）塩化ナトリウム　1．14％・

　（4）硫酸ナトリウム　0．27％．

　（5）ヒ素0．8ppm（As203として）．

　（6）重金属　15ppm（Pbとして）．

　（7）他の色素　0．2％水溶液0・05m♂についてπ一ブ

タノール・無水アルコール・1％アンモニア水（6：2：

3）を展開溶媒としてろ紙クロマトグラフィーを行なう

とき，ファストレッドS以外のスポットを認めない．

　（8）エーテルエキス4）0．04％．

　乾燥減量　2．96％（1g，135。，6時間）．

　含量94％（0．035g，硫酸デシケーター15　mmHg，

24時間乾燥．後窒素定量法）．

結 論

色素標準品製造業務として製造したファストレッド

Sはその試験成績の結果からみて，医薬品および化粧

品用色素赤色506号の規格をはるかに上回る製品であ

ることが認められた．したがって本四は医薬品および

化粧品用色素として用いられるファストレッドS（赤

色506号）の確認試験または定量のための標準品とし

て適当であると認める．

　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。

　　　　　　　　　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）　USP　204799

3）　“Colour　Index”，3rd　Ed，，　VoL　4（1971）．　S㏄iety

　of　Dyers　and　Colourists，　American　Ass㏄童at！on

　of　Textile　Chemlsts　and　CQIorists

4）　“Methods　of　Analysis，　A．0．　A．　C，”10th　Ed．，

　35，Color　Additives，　p．686，697（1965）．　Asso．

　ciation　of　O伍cial　Agricultural　Chem1sts，　Wa．

　shington，　D．　C．

　　　　　点眼薬の細．菌学的研究，

とくに構成成分と防腐効果について

石関忠一・秋山喜彦＊・岩原繁雄

Bacteriological　Studies　on　the　Ophthalmic　Preparations．

Especially，　on　the　Compositions　and　Preservative　Effects

Chuichi　Is田zEKI，　Yoshihiko　AK江YAMA　and　Shlgeo　IwAHARA

　　1．Sterinty　test：Seven　of　138　samples　of　ophthalm1c　products　were　shown　to　be　contamlnated　wi亡h

bacteria．　Of　these　seven　samples，　two　were　heavily　contaminated　with　P∫8羅02πoηα∫αθr駕g∫π05α．

　　2．Bactericidal　acdv丘ty　of　antibac亡erial　agents　presendy　emp】oyed　as　preservat三ves：Thimerosa1（0．001

tQ　O．005％），　benzalkonium　chloride（0．01　to　O．02％）and　chlorobutanol（0．005　to　O．5％）were　used　for　tlle

experlmentg

　　Thimerosal（0．005％）dld　not　show　any　bactericidal　effect　against　5’αρんメ。‘o‘c㍑∫αμrθz‘∫．　However，

thimerosal（0．001％）was　shown　to　be　bactericldal　against　P5．α8rπgfηo∫α．

　　5’妙砂10co‘α’∫and　P∫θ庭。ηzoηα∫were　killed　by　benzalkonium　chloride　in　the　concentration　of　O．01％．

High　concentration（above　O．4％）of　chlorobutanol　was　proved　to　be　bactericidal　against」％8z’ゴ。解。ηα3，　but　in

the　Iower　concentration（0．15％）no　effect　was　Qbserved．

　　3．Product　challenge　testl　In　88　and　97　per　cent　of　test　products，　survival　rate　was　reduced　to　less　than

1ヲら　至n　24　hours　after　the　in㏄ulation　of　5’α∫）1LツJoco6cπ5　and　P58ε‘40η～oπα5，　respective互y．

　　We　have　become　very　concerned　with　the　problem　of　microbiological　contaruination　of　ophthalmic
Products，　esPecialiy　in　reiation　to　1「9α‘ゴ。ητoηζz∫αεrz‘gfηo∫α．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

＊研究生（津村順天堂）
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　点眼薬は直接眼粘膜に使用され，かつ比較的長期に

わたって使川されることから考えると，点眼薬を化学

的，薬理学的な面からのみでなく微生物学的，特に現

状製品の防腐効果についても究明しておく必要がある

ものと思われる．点眼薬の微生物汚染による弊害は，

まず使用者に感染の危険をもたらすことである．かつ

てDaleら1）およびKallings2）は点眼薬の微生物汚染

による感染例を多数まとめているが，わが国において

は最近高野3）によってその報告がなされている程度

で，まとまった報告例はほかにあまり認められないよ

うである・しかし報告されないかくれた感染例も当然

起きているものと思われる・これは薬品自体の汚染も

さることながら本品が長期にわたって使用されるがた

めのいわば，使用者による二次汚染防止のための防腐

剤が適正に使用されているか否かが問題となるからで

ある．そこで点眼薬の防腐に関する報告をみると古く

から多くの研究がなされている．特に緑膿菌に対する

防腐剤の研究はかなり多くBreweμ），　Kohn5），　Hugo6），

Anders。n7），　Walter8），　Er三ksen9），　Richardslo）などがあ

る．また最近ではプラスチック容器と防腐剤との関

係11）についても多くの問題が含まれているようであ

る．一方では点眼薬成分の構成が複雑な処方にあるこ

とも防腐剤の面では大きな課題としてとりあげるべき

問題と思われる・

　今日諸外国では点眼薬の無菌性がすでに規制化され

ており12），衛生学的にかなり厳しい基準が作られてい

る．しかるにわが国ではまだその規制はなされていな

いが，この種の製品は本来無菌であるべきものと考え

られる．そこで著者らは従来あまり明らかでなかった

と思われる点眼薬を細菌学的な面から検討すべく，138

品目の製品について構成成分および防腐剤よりみた製

品別分類を行ない，それぞれの防腐効果について究明

し若干の成績をえたので報告する．

実験材料および実験方法

　1．試験点眼薬および使用薬剤

　試験に供した点眼薬は63社，138品目で，昭和46

年度厚生省一斉取締り試験のため収去された検体の残

品を用いた．

　実験に使用した薬剤は水性点眼薬に繁用される成分

6種（Table　2）と防腐剤3種（Table　3）の計9種類を

選び，リン酸緩衝食塩液＊1を用いて所定の濃度に調製

して尖験に供した．

　2．接種菌株
　実験に使用した菌株はGram陽性苗として5’αρ妙・

10‘oぐ‘」‘∫ロ」ぴ8μ∫　1『Z）！1209P（209P），　Gram陰性

菌としてP5飢40祝。η45α6耀g痂034・P2＊2（P2）の2

株を使用した．

　3．防腐力試験

　この方法についてはすでにUSP　XVIII13）にも記載

されているが著者らはその方法に準拠したつぎのよう

な方法で行なった．

　接種菌はTrypticase　SQy　Agar－BBL一（TSA）培地

で37。約18時間培養したものを種菌とし，これを

Trypticasc　Soy　Broth培地に接種し37。約18時間培

養したものを試験液1mZに対して104～105個とな

るようにリン酸緩衝食塩液を用いて希釈して接種，

30。で培養，4時間，24時間および7日後にTSA培

地を用いて平板混釈法により生菌数の測定を行ない接

種菌の増減を調べた・なお7日間培養を行なったもの

で生菌数として測定できない検体については日局81り

の無菌試験法にしたがって接種菌の残存を確かめた．

実験結果および考察

　1．　点眼薬の構成成分について

　現在わが国で製造されている水性点眼薬の構成成分

を分析してみるとTable　1に示す如くである．138品

目で約100種類にもおよぶ成分が配合されていること

がわかる．これらの成分を眼科領域からみると多くの

疑問をまねく成分が含まれている．すなわち点眼薬に

は適当と思えないような成分も多々含まれており薬効

的に分類できない成分も認められた・

　2．　繁用成分について

　数ある構成成分のなかで比較的使用頻度の高いもの

をその使用濃度別に分類したものがTable　2である．

これをみても明らかなようにホウ酸は全製品の約72％

に使用されており，つぎにコンドロイチン硫酸44％，

マレイン酸クロルフェニラミン31％等であるが，ホウ

砂についてはその使用口的が明らかでない．一方点眼

薬の複雑性を示す製品もみうけられた．

　3．　水性点眼薬に使用されている防腐剤について

　防腐剤単体では12種類のものが各品口に使用されて

いる．そのおもなものはチメロサール約43％，，クロ

ロブタノール4。3％，塩化ベンザルコニウム5．8％で

あった（Table　7参照）．

　また防腐剤が2種配合されたものは44品日，3種配

＊1a液：0．2MKH2PO4（M．W．136．24），　b液：

　0・2MNa2HPO4（M　W・141・98），0．85％NaC1液

　1900mJにa液20mJ，　b液80mZを加える．
　pH　7・2になるようにa，　b液を適宜増減して調製

　する・121。，20分高圧滅菌
＊2 F東京大学医科学研究所より分与
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Table　1．　List　of　compositions　presently　employed　in　ophthalmlc　preparatiQns

Preservatives

　　　　and

dislnfectants

Anti－h三staminics

　　　　　and

anti・phlo9三stics

Sympathomimetics

Parasympatholytics

Local　anesthetics

　Vitamins

　　　and

Co－enzylnes

Stabilizer

（pH　etc．）

Compounds

Acrinol

AIIantoin

Benzalkonium　chloride

Berberine

Butylparaben

Chlorhexidine　digluconate

Chlorobutanol

Ethylparaben

Homosulfamine

8－HydroxyqulnoHne　su】fate

Methylparaben

Methylrosaniline　chloride

Phenylmercuric　acetate

Phenylmercurlc　nitrate

Potass三um　sorbate

Propylparaben

Sulfamethoxazole

Thimerosal

Thiomersin

Virustin

Azu】ene

Chlorpheniramine　maleate

Dexamethasone

Dimethyl　isopropylazulene　sulfate

D三phenhydramine　hydr㏄hloride

Glycyrrhi21n　K2

Demecarium　bromide

Ephedr三ne　hydr㏄h】orlde

Epinephrlne

Epinephrlne　bitartrate

Methylephedrine　hydr㏄hloride

NaphazoIine　hydr㏄hIorlde

Neostigmine　methyl　sulfate

Pheny！ephrine　hydr㏄hlor…de

pilocarpine　hydr㏄hlor…de

Atropine　sulfate Tropicamide

Benoxinate　hydr㏄hloride

Dibucaine　hydr㏄hloride

Ethylかaminobenzoate

L董docaine　hydr㏄hloride

Pr㏄aine　hydr㏄hloride

T＿cain

Ascorbic　acid

Aspartic　acid（Mg，　Ca，　Na）

Calcium　pantothenate

Cvanocobaramin

Flavin－adenine　dinucleotlde

ムlethyl　hesperidine

Pan亡othenyl　alcohol

Pyridoxin　hydr㏄h！oride

RiboHavine

Thiamine　hydrochloride

α一T㏄ophero1（acetate）

Vitamin　A

BOric　acid＊

Calcium　chloride

Dibasic　sodium　phosphate

Ethylene　diamlne　tetra－acet三。　acld

dlsodium　salt

Potassium　chloride

Potassium　hydrogencarbonate

Potassium　metaborate

Sodium　borate

Sod五um　carbonate

Sσdlum　chloride

Sodium　hydrogensu田te

Sodium　metal）isul丘te

Sodium　thiosulfate

＊：Astrlngen亡
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Perfumes

Others

Compounds

Borneol

Camomile　oii

Camphor

Fennel　oil

Japaensc　pepermint　oi1

八lusk　tinc
・

2－Amin㏄thylen　sulfonic　acid

Amphiboliet

Calcium　su！fate

Cinnabar

Glucose

Glycerin

Mannitol

Methylce11ulose

Oxymetazoline　hydr㏄hloride

Pearl

Polysorbate　80

Polyvinyl　aiCQhol

Polyvinyl　pyrrolidone

Propylelle　glycol

Sodium　chondroitln　sulfatc

Sodium　5，12．一dihydroazabcntacelle
disulfonate

Sodium　nuoresceln

Tacl

Zinc　lactate

Zinc　sulfate

Zufazo1

Table　2．　Main　ingredlents　in　the　Qphthalmic　preparationg

Compoロnds

Boric　acid

Sodium　chond・

roitin　sulfate

Chlorpheniramine

maleate

Concentration
　　　　（％）

＜1

1～2

＞2

No．　of

Samples

25

68

　6

Total
（％）

99

72％

0．02

0，05

0．065

0．1

0。15

0．2

0．3

0．5

0．75

1．0

3．0

　1

　3

　1

19

　2

10

12

　4

　1

　5

　3

1

Compounds

1

GO

44％

Sodium　borate

1

0．005

0．01

0．02

0．067

1

1

　1

33

　8

　1

Aminoethylsu1・

fonic　acid

Concentration
　　　　（％）

0．025

0．026

0．03

0．036

0．06

0．1

0．2

0．3

0．5

0．7

ユ，0

No．　of

Samples

48

Total
（％）

48

35％

i43　i
　　　　　　　I
　　31％

　1

　2

　3

　2

　1

17

　2

　1

　6

　2

　2

39

28％

u

Naphazo1量ne

hydrochloride

0．002

0．003

0．01

0，Q5 1

　7

23

　1

　2

i
33

24％

合は3品目，4種配合が1品目であった．なお防腐剤

の記我のないものも3検体認められた・し．かしこれら

のTablc　3からもわかるように現在わが国において製

造されている点眼薬の防腐剤｝よ水銀系のものが主で実

に全製品の80％をしめており，いかに水銀系に防腐

を頼っているかがわかる。しかし今後この種の防腐剤

としての水銀のあり方については大きな課題とすべき

であると思われる・

　4．　繁用成分の影響

　三川成分の209P，　P2に対する影響をみるとTable
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Table　3，　Preservatives　presently　employed

　｛nophthalmic　preparations

Preservatives

Thimerosa1

Chlorobutanol

Concentration

　　（％）

0．0002

0．001

0．0013

0．002

0．003

0．004

0．005

0．02

0．033

0．05

0．1

0．125

0．15

0．2

0．3

0，4

0．5

No．　of

samples

2

18

1

53

27

1

5

ユ

1

6

5

1

23

2

8

2

1

TQtal
（％）

107

77．5％

50

36．2％

Benzalkonium

chloride

PrOPylprarben

0．004

0．005

0．01

0．013

0．02

0．0065

0．007

0．01

0．014

0．1

Methylparaben

0，02

0．026

0．1

Ethyiparaben 0．013

0．02

1

1

2

1

5

10

7．2％

1

1

1

2

2

1

2

1

Butylparaben

Phenylmercuric
acetate

Phenylmercurlc
nitrate

Thiomersin

2

1

0．01 3

0．002

0．001

0．002

1

1

1

7

5．1％

4

2．9％

3

2．2％

3

2．2％

1

0．7％

1

0．7％

1

0．7％

4に示す如く209Pに対してはコンドロイチン硫酸

ナトリウムは濃度が高くなるに従って24時間で他の

ものに比べて菌数の減少を認めるが他は対照とほとん

ど変わらない．P2に対してはアミノエチルスルホン

酸，コンドロイチン硫酸ナトリウム，低濃度のホウ砂

は対照とほぼ同じであり，0．5％ホゥ砂，1および2％

のホウ酸は7日後に個数の減少を認めるが，菌の残存

を1％以下にはできなかった．なおホウ酸については

従来から考えられていた防腐という概念は疑問と思わ

れる．試験した薬剤では0．05％塩酸ナファゾリンのみ

が7日後に残菌が1％以下となり，これらの成分が製

品中に実際に使用されている濃度による2種類の試験

菌に対しては24時間でほとんど影響を示さなかった．

　5．　防腐剤の殺菌力

　Table　5は薬剤の希釈に用いたりン酸緩衝食塩液の

接種菌に対する影響を試験したものである．209Pは

時間の経過とともに減少してゆくが，P2では時間の

経過にともない増殖傾向を示し，本菌が栄養的にも不

足していると思われる単純な水の中でも生存すること

を意味するもので注意する必要があると思われる・

　つぎに防腐剤の殺菌力試験の結果をTable　6に示し

た．チメロサールは209Pに対しては対照とほぼ同

じで0．001～0．005％ではほとんど殺菌効果を示さな

かった．P2は4時間で残総数が1％以下になり殺菌

的に作用していることがわかる．塩化ベンザルコニウ

ムについては0．01，0．02％では両苗に対して殺菌作

用を示した．クロロブタノールでは0．15％までは対

照とほとんど同じで209Pに対しては0．596で殺菌

作用を示したが，P2に対する殺菌作用は0．4％以上

で認められた．

　6．　製品の殺菌力

　点眼薬は消費者による＝二次汚染の危険性を考えると

6～24時間以内に汚染菌を1％以下におさえなけれ

ばならないと考えられる．

　Table　7は防腐試験の結果を防腐剤の面から分類し

たものである．製剤上の面からみると防腐剤とは考え

られない抗菌剤が配合されている製剤もあり，防腐の

目的と混同した使用は避けるべきではないかと思われ

る製品もあった．なお防腐試験は無調試験を行なって

あらかじめ微生物による汚染を調べてから実施した．

その試験結果は7検体が微生物によって汚染されてお

り，このうち2検体は汚染が著しく実験に使用しなか

った．

　209Pでは菌の接種後7日目全検f・1糞の残存菌が1％

以下となったが，4時問では約75％のものが1％以

上の残存を示した．P2は209Pにくらべ4時間，24
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Table　4．　Effects　of　main　compositions　on　209P　and　P2

八iatcria1

Sodium　borate

Bor三。　ac三d

Aminoethylsui・

fonic　acid

　Sodium
chondroitin

　sulfate

CQntrQl

Chlorpheniramine

　　　maleate

　Naphazolin

llydr㏄hloride

Control

Concentratlon

　　　（％）

0．05

0．1

0．5

0．5

LO
2．0

0．1

0．3

0．5

1．0

0．1

0．3

0．5

1．0

0．005

0．01

0．02

0．05

0．002

0．003

0．01

0．05

pH

8．1

8．6

9．1

7，0

6．7

6．3

7．1

7．0

7．0

7，0

7，3

7．1

7．0

7．1

209P

4hr 24hr 7d

73

77

69

56

37

44

く1

＜1

く1

86

80

85

53

62

42

〈1

く1

＜1

79

88

70

88

73

69

58

77

＜1

く1

＜1

　1．5

85

91

110

100

36

24

20

＜1

く1

＜1

＜1

く1

7．2 90 41 く1

7。1

7．0

6．9

6．8

7．1

7．1

7．1

7．0

7．2

130

230

140

120

73

79

58

82

＜1

＜1

＜1

〈1

140

170

200

160

66

69

17

63

＜1

く1

＜1

＜1

110 69 1

P2

4hr 24hr 7d

66

200

140

3∞

790

140

＞1500

＞2900

　　24

120

160

150

280

130

120

780

82

　5．5

67

76

86

86

450

350

440

530

＞1900

＞2200

＞2000

＞2400

67

54

61

59

300

290

410

410

＞1600

＞13QQ

＞2400

＞2300

55 20Q ＞130⑪

48

86

100

120

290

240

170

120

390

220

120

93

130

120

140

110

250

180

180

220

400

230

230

く1

110 310 510

Contro1：chloride　phosphate　buffer

Numemls　in　the　table　indlcate　per　cent　of　survlved　bacteria

　　　　　　　　　　　　　　　　Tab！e　5，　Effects　of　buffer　solut三〇n　on　209P　and　P2

209P

No． 103／mJ 4hr 24hr 7d

P2

1

2

3

4

5

6

マ

239

246

320

321

236

353

286

No．

82

159

98

108

136

90

31

296

12

32

97

63

＜1

く1

＜1

く1

く1

＜1

112 89 ＜1

1

2

3

4

5

マ

103／mJ

1062

621

619

1141

1126

914

4hr 24hr 7d

54

61

100

207

88

327

987

726

473

391

＞2700

＞1100

＞630
＞4700

102 581 ＞2300

Numerals　in　the　table　indicate　per　cent　of　survived　bacteria
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Table　6．　Bactericidal　activ三ty　of　main　preservatives

Preservat三ves

Thimerosa1

Benzalkonium

　chloride

Ch】orobutano1

ControI

Concentration

　　（％）

0，001

0．002

0．003

0．004

0．005

0．01

0．02

0．05

0．15

0．4

0．5

pH

7．1

7．1

7．1

7．1

7．1

7。0

7．0

7．1

7．1

7．0

7．0

7．0

209P

4hr 24hr 7d

90

74

90

87

55

67

67

64

61

38

＜1

＜1

＜1

＜1

＜1

＜1

〈1

く1

＜1

＜1

＜1

74

82

44

9、1

78

77

24

1．1

＜1

＜1

く1

＜1

P2

4hr 24hr 7d

＜1

＜1

く1

く1

く1

＜1

＜1

＜1

〈1

＜1

＜1

＜1

＜1

＜1

く1

く1

〈1

＜1

＜1

＜1

く1

76

75

〈1

く1

100

70

＜1

＜1

250

120

＜1

＜1

74 63 く1 1 59 70 750

Contro1：chloride　phosphate　buffer

Numerals　in　the　table　indicate　per　cent　of　survived　bacteria

Table　7．　Effectiveness　of　antibacterial　agents　presently　employed　in　ophthalmic

　preparations　as　preservatives　against　209P　and　P2

Preservatives

Thimerosa1

Chlorobutano1

Benzalkonium

ch互oride

Phenylmercuric
acetate

PhenylmerCurci
nitrare

Methylparaben

Plopylparaben

Butylparaben

Sulfisoτnezole

Concentration

　　（％）

0．001

0，002

0，003

0．004

0．005

0．05

0．15

0．4

0．5

0．01

0．013

0．02

0．002

0．001

0．1

0．1

0．01

4．0

No．　of

samples

10

27（1）

17（1）

1

4

1

3

1

1

2

1

5

1

1

1

1

2（1）

1

209P

4hr 24hr 7d

8

24

17

1

3

1

4

2

0

0

0

0

0

0

0

1

2

0

1

0

1

0

0

1

1

0

0

0

1

0

0

0

0 0 0

1 0 0

0 0 0

1 0 0

2 0 0

1 0 0

P2

4hr 24hr 7d

0

3

0

0

0

0

2

0

0

0

　0

1（630＊）

　0

　0

　0

0

0

0

1

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0
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Preservatlves

AcrinQ1

Chlorhexidine
9！uconate

Thiomersln

Thimerosal

Benzalkonium
chloride

〃

T卜imerosal

Chlorobutanol

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

〃

CQncentration
　　　　（％）

0。005

0．05

0，002

0．0002

0．005

0．001

0．004

0．0002

0，3

0．001

0．15

0．001

0．2

1
0．001

0。3

0．0013

0．033

0．002

0．02

0．002

0．05

0．002

0．1

0．002

0．15

0．002

0．2

0．002

0．3

ハ　　　　　　　　ハ　　ロ

u．りu乙

0．4

No．　of

samples

1

1（1）

1（1）

1

1

1

4

1

1

1

1

2

1

12（1）

1

5

1

0．003

0．05

0．003

0．1

2

3

209P

4hr 24hr 7d

1 0 0

一

1 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

2 0 0

0 0 0

0 O 0

1 1 0

1 0 0

2 0 0

1 0 0

8 1 0

1 0 0

3 0 0

P2

4hr 24hr 7d

1 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 O

0 0 0

0 0 0

0 0 0

4 1 0

1 0 0

1 0 0

0 0 0 1 o 0 0

0．003

0．125

2 0 0

3 0 0

0 0 0

0 0 0

1 1 0 0 0 0 0
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Preservatives

Thimerosal

Chlorobutano】

Concentratior1

　　（％）

0．003

0．15

〃

Propylparaben

Methylparaben

Propylparaben

Ethylparaben

Propylparaben

HomOSUlfamine

Butylparaben

Chlorobutanol

Thimerosal

Methylparaben

Propylparaben

〃

〃

ThimerosaI

Chlorobu亡anoI

Ethylparal）en

Propylparaben

None

0．005

0．3

0．01

0．02

0．007

0．013

0．1

0．2

0．01

0．1

0．002

0．026

0．O14

0．003

0，013

0．0065

0．005

0．026

0．014

0．001

0．05

0．02

0．01

No．　of　tQtal　test

No．　of

samples

4

1

1

1（1）

1

1

1

1

1

1

2

1（1）

136（7）

209P

4hr 24hr 7d

4 1 0

0 0 0

1 1 0

1 1 0

1 1 0

1 1 0

1 0 0

1 0 0

1 0 0

0 0 0

1 0 0

103 16

75．29ら　　　11．7ヲち

0

P2

4hr 24hr 7d

0 0 0

0 0 0

1 0 0

1 0 0

0 0 0

1 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

1 0 0

16 4 1

11．7ラら　　　2．9％　　　0，7％

＊＝Per　cent　of　survived　bacterla

Numerals　ln　the　tab】e　indicate　the　number　of　samples　which　showed　the　survival　rate　of　more　than　1％

（　）：No．　of　contarninated　samples

時問では残存菌が1％以上の検体は少なかったが，7

日後でも増殖を認めたものがあった．

　o．oo2％チメロサール単体時の防腐効果よりみた製

品の防腐力は，P2を4時間で1％以下に減少させて

いるものがほとんどであるが，製品中には1％以下

に殺菌力を示さない検体が9検体認められた．この活

性低下は，製品中の他の配合成分との関係ではなかろ

うかと思われる．また防腐剤の記載のない3検体のう

ち1検体は著しい汚染が認められたのに対し，他の2

検体は試験菌を24時間以内で1％以下に減少させ

た．このことは記載を明示すべき薬品でありながら何

らかの防腐剤を加えてあるのではないかと疑いのもて

る製品も認められた．

ま と め

本来点眼薬の防腐力はこの製剤の使用方法からみれ
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ば当然殺菌力を望みたいものであるが，今回製品別，

防腐試験結果からみると，接種後約24時間以内で1％

以下に殺菌効果を示さなかった検体は209Pでは約

12％，P2に対しては約3％であった．これらの数値：

よりみる限りでは比較的防腐効果のある製品が多いよ

うである．しかし防腐剤に比較的抵抗力の弱い209P

は別として，抵抗力の強いP2がチメロサール0．002％

の揚合2検体も防腐力の弱いものとして認められ，ま

た接種7日後の結果をみてもRaiman15）の報告にもあ

るように防腐試験の経過中一時的に菌数の減少がみら

れても菌の増殖経過をたどる製品のあることは，点眼

薬各成分と防腐剤，あるいは容器と防腐剤との関係等

多くの解明すべき問題があるものと思われる．

　つぎに防腐剤を考えれば，現在全製品の約80％に

も使用されている水銀系防腐剤を今後どのようにする

か，すなわち永銀系にかわるよい防腐剤の開発が早急

に望まれるところである．また現在のチメロサールの

使用についても適正な使用をおこたると多くの危険を

伴なうことはいうまでもない．要は原料，容器，製造

行程等全般にわたって厳しい衛生菅理のもとで製造さ

れるべき製品であることを再認識する必要がある．

　またこの種の製剤については早急に無菌性を要求

し，安全な点眼薬として消費者に畏供すべき製品と考

える．
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目本四Pθプゴ60痂α属について

一戸正勝
Isolation　of　Four　Species　of動rf‘oη’αin　Japan

h蛋asakatsu　ICIIINOE

　　The　four　species　of　P8r∫fo’zfα（Hyphomycetes），　P．4frρCorda，　p．∫層ゴ‘4　Rao＆Rao，　p，畑撹加ゐ舷鴛‘溜お

Subram．　and　1孔η3αcro∫μηos4　Lefebvre　et　A。C．　Johnson，　were丘rst■ecordod　frQm　the　sced50｛legu瓢董m　and

soil　in　Japan．

　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　いわゆるマイコトキシンと呼ばれているカビの有毒

代謝生産物は主として　・4∫ρ8rg沼μ5，　P8πfd”伽醒，

．Fμ5αr加ηの三属に含まれる菌群の代謝物質が対象と

されているが，これら以外の不完全苗類にも，さき

に著者が我国の食品中にも存在することを報告した

Pf∫乃。醒ツ‘65ご1zαr’α川ηz1）（Sporidesmins），　Zγgo功。－

rfμ彿〃故50π∫ゴ2）（Cyt㏄haracins）などのほか5如6ゐ艶

∂o∫rッ∫‘肋r∫4r嬬などが毒物質を生産することが明

らかにされている．一方，広い意味でのマイコトキシ

ンの中には植物病原菌の生産する物質で寄宮植物に毒



一戸：日本産P8rfωηfα属について 141

50μ

ﾒ．、．’

｝

L

1．墨

，♂ψ

a

…1
湛ζQb

・砺

臼g．2．

a

1・
I

Fig．1．

a

…［

Fig．3。

一

1・・m
：1．1．幽

fそ．．・二・写ジ

‘　　　　b

Fig．4．

島：二・噛

’｛

・鶯輝
　　　　”4〒訣し

・三震

　　『．ノ

　　　おロド　
、．、‘，㍑｝，：．”

・・∴＝二；・

，鴨、’．

「　冒　9．

へ

b

Fig．1．

F三92．

Fig．3．

Fig．4．

Pθ〆coηfαα≠rα，　a：Conidiophores　and　conidia．　b：Conidia．
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P8rf‘oηfαητα‘ro5ρfノτo∫α，　a：Conidiophores　and　conidia　l）：Conidia．



142 衛生試験所報告 第90号（1972）

作用を及ぼすものも含まれることがあるが3），エン麦

病原菌の1艶」〃ぬ’1ZO5Poがπη乙η読or∫配の生産する

Victorin，キビの病原菌のP8rf‘o／z∫ασfr‘加α’αのア

ミノ酸を含むToxin　A，　Toxin　Bなどが知られてい

る．後者のP8rゴωπゴα属は主として植物腐生性ある

いは土壌中に比較的広く分布する菌群であるが，著者

らの進めている我国食品中の糸状菌の調査研究の問

に，豆類などから分離されることがある・

　P8rfωノ癩属の形態的特長は，球形で平滑あるいは

有刺の分生胞子が長い分生塵子柄の先端部あるいは中

間部より生じた胞子形成細胞の先端より連鎖状につく

られ，かっ色ないし暗かっ色の胞子塊をつくることに

ある．本属の分類学的研究についてはMason＆M・

B。Ellis4）（1953），　Subramanian5）（1955），　RaQ＆Rao6）

（1964）らによって検討されており，およそ3Q種1が知

られている．本報においては食品類および土壌中より

分離した既報の．P8厚‘oπfα∂♪’∬o～485のほか，R碗rα，

Rゴ〃4’‘α，R々αηめ月曜η瀦5’∫および・Rη鷹ro・

ψ’27・∫αの4種についてわが国未記録の菌種として記

載と図を示した．

7蓄εrεcoπfααかαCorda

　Icones　Fungorum　l：19（1837）；Mason＆M．　B．

Elli＄，　C．M，1．　Mycol．　Pap．56：83（1953）

　形態的性質

　分生胞子柄は直立し，分岐せず菌糸上に側生し，外

壁平滑，かっ縦ないし暗かっ色，140－260μ長，基

部において7．5－14．0μli畠，先端部の胞子形成細胞直

下で6．0－9。0μ福であり，3－5隔壁を有する・胞子

形成細胞は分生胞子柄の頂部に輪生し，円筒形ないし

徳利形でかっ色ないし暗かっ色，6．5－12．5μ長，

5．5－7．5μ幅で時に分岐する．分生胞子はかっ色，

粗面で0．5－1．0μ長の小刺を有する球形ないし亜球

形，大きさ5．5－7．5μ．（Fig．1．）

　i音力的性質

　ジャガイモ煎汁寒天上で25。，2週問培養で直径60

mm，紫野灰色＊で野毛状，裏面は茶味黒色，胞子形

成は不良，オートミール寒天上で25。，2週問培養で

直径5QInm，茶灰色でビロード状たいしわずかに棉

毛状，裏面は茶灰色，胞子形成はわずかだが散光を照

射することにより胞子形成が促進される．基中菌糸に

は厚膜細胞が多数形成される・

　分布：ヨーロッパ各地

　資料：長野県佐久市，大豆（Cら・‘’麗η～α∫Merri11），

＊菌集落の色調は日本色彩研究所「色の標準」
　（1964）にしたがった．

IX，1968，　NHL＊＊4698

　1セr‘coπfαδ〃880ε己」88．　Pers．　ex　Schw．

　Persoon，　Syn．　Met．　Fung．　p．686（1801），　Schweinitz，

Syn．　Fung．　Caro1，　Sup．　p．125（1822），　Mason＆Ellis，

C．MJ．　Mycol．　Pap．56：63（1953），　Subramanian，　J．

Indian　Bot．　S㏄。3・1：341（1955），　Udagawa＆Horie，

Bu11．　Nat，　Sci。　Museum　14：530（1971）

　木菌の形態的，培襲的性質はすでに宇田川らによっ

て記載されているので劣略する・

　分布＝ヨーロッパ，アフリカ，マラヤ，オーストラ

リア，ニュージーランド，ニューギニア，北アメリカ，

インド、

　資料＝長崎県南松浦郡，福江島富江町，小豆（Pゐα5ε・

o‘μ∫ω：g梶1αr‘5W．　F．　Wight）X，1968，　NHL　4714

P冶rεCOπεαεπdrεCα　Rao＆　1しao

　Mycopath．　Mycol，　Appl．22：292（1964）

　形態的性質

　分生胞子柄は直立し，分岐することなく菌糸上に側

坐し，時に束状になり，外壁平滑ないしゃや粗面，か

っ色ないし暗かっ色，125－350μ長，基部において

3．5－8．5μ幅，先端部は胞子形成細胞を生ずる時は

3．5－5，0μ幅，時として先端部が不稔性で2・5－4．0μ

幅になり，5－11隔壁を有する・胞子形成細胞は分生

前子柄の先端部あるいは中脚部の隔壁に近い部分より

側生し，まれに分岐し，徳利形ないしだ円形，5．o－

8．0μ長，2．5－7．0μ幅，かっ色を呈する・

　分生胞子はかっ色ないし暗かっ色，粗面で0．5μ長

の小壁を有し，球形，大きさ5．5－7．5μ・（Fig・2・）

　土音曲白勺性質1

　ジャガイモ煎汁寒天上で25。，2週間培養で直径65

mm，緑味灰色で周辺部は白色，一毛状，；裏面は緑味

黒色ないし紫味黒色，胞子形成は気中菌糸上にわずか

にみられる．オートミール寒天上で25。，2週間培養

で直径80mm，緑味灰色でうすいビロード状，裏面

は表面と同じ色調を呈し，胞子形成はやや不良だが散

光照射により促進され，まばらな束状の分生胞子柄を

生ずる．

　分項巨：　インド

　資料：長野県佐久市，大豆，（α〉・cfπ87～己αエMerrill）

IX，ユg6δ，　NHL　4699．

　P師ωπ」αゐαηめα概α〃εθπ8言8Subramanian

　J。Indiall　Bot．　Soc．34：350（1955）

　形態的性質

　分生粋子柄は直立し，しばしば二又状に分岐し，菌

＊＊NHLl国立衛生試験所真菌室培養菌株番号
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糸上に側生し，外壁は粗面で律例を有し，かっ色，

270－840μ長，時に1mm以上に達する．基部にお

V・て3．0－4．0μ幅，不稔性の先端部では1・5－2・5μ

幅で，10－15隔壁を有する．胞子形成細胞は先端部

よりも分生胞子柄の中間部に多数側生し，ふつう1隔

壁を有し，かっ色，粗面，16－32μ長，基部で2．0－

4・0μ先端の胞子部成部で2．5－3．0μ幅となる．分生

胞子はふつう3－4個連鎖し，かたまりとなり，かっ

色，球形ないし亜球形，平滑ないしゃや粗面，大きさ

4．0－5．0μ，　（Fig．3．）

　培養的性質

　ジャガイモ煎汁寒天上で250，2週間培養で直径37

1nm，うす黄色で周辺部は白色，厚い棉毛状，裏面は

にぶ黄色で中心部は暗い灰色，胞子形成は良好で，気

生菌糸状の分生田子柄が多数みられる・オートミール

寒天上で，25。，2週間培養で直径34mm，灰白色で

うすいビロード状，裏面は灰色，胞子形成はわずか。

　分布：インド

　資料＝兵庫県三田市，クケ林土壌（so11），　X，1967，

（NHL　4668）

p2rぎcoπ‘α配αem8pεπ08α■efebvre　et　A．　G．　Johnson

　Mycologia　41：416（1949）．　Mason＆Ellis，　C．M．1．

Myco1．　Pap．56178（1953）。　Warcup，　Trans．　Brit．

Myco1．　Soc．40：237（1957）

　形態的性質

　分生新子柄は直立し，分岐することなく菌糸上に側

生し，外壁平滑，かっ色ないし暗かっ色，140－290μ

長，基部におV・て6・5－14・0μ幅，先端部の胞子形成

細胞直下で6．5－11．0μ幅で，3－6隔壁を有する．

胞子形成細胞は分生餌子柄の頂部に輪生し，まれにや

や下部より側生することがある・円筒形ないし徳利

形，かっ色なV・し暗かっ色，8．0－15・0μ長，6・5－

11・0μ幅，時にさらに分岐し，小形の胞子形成細胞

（6．0－10．0×6．0－8．0μ）をつけることがある・分生

胞子は大型で25．0－32．5μ径で，球形，暗かっ色で，

2・5－5・0μ長の刺を有し，時に刺が束状になること

がある．（Fig．4．）

　培養的性質

　ジャガイモ煎汁寒天上で25。，2週間培養で直径

80mm，茶灰色ないし灰色で棉毛状，裏面は灰色ない

し暗い玩味灰色，胞子形成は良好で，基生，気中両菌

糸上に豊富にみられる．オートミール寒天上で25。，

2週間培養で直径80mm，灰色でビロード状，胞子

形成が進むにつれて暗色を呈する．裏面は明るい灰

色，胞子形成は良好．

　分布＝北アメリカ，イギリス，オーストラリア

　資料＝茨城県，筑波郡谷和原村，陸稲土壌（soil）IV，

1967，農業技術研究所松口竜彦氏採集，NHL　4648・
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昭和45，46年度における輸入食：品の化学検査について

永田　正・中村恵三・森ゆか子

On　the　Results　of　Chem1cal　Examlnation◎f　the

　Imported　Food　Samples三n　1970　and　1971

Tadashi　NAGATA，　Keizo　NAKAMuRA　and　Yukal｛o　MoRI

　　Four　hundreds丘fty　two　and　six　hundredsβfty　slx　samples　among　the　imported　foQds　were　sent　to　our

Iaboratory　by　the　food　hygiene　inspectors，　in　1970　and　1971，　respectively．　The　quality　of　samples　has　been

chemlcally　examined　and　the　results　were　described　as　follows；

　　In　1970，　about　23％，　and　in　1971，12％of　the　samples　were　rejected．　The　rejection　was　dQne　on　the

basis　of　following，　e．　g．　excess　of　the壬ood　additives，　content　of　the　non－permissible　food　additives　or　dyes，

putrefaction，　content　of　the　prussic　glycoside　and　elution　of正Iuorescent　dyes　etc。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Recelved　May　31，1972）



144
衛生試験所報告 第90号（1972）

　大阪支所における輸入食品検査は，食品衛生法1）第

17条に基づき，名古屋以西の各地（名古屋，大阪，神

戸，門司，博多，鹿児島）に駐在する国の食品衛生監

視員が，食品等輸入届書（食品衛生法第16条の2）を

書類審査し，さらに現場検査を行ない，その結果精密

検査の必要と思われた試料を抜取って当所に送付され

たものにつV・て，食品衛生法第4，6，7，9，および10

条に基づき化学検査を行なうものである．

　検査方法は，食品衛生法に記載された方法を用い，

その他は食品衛生検i査指針2），衛生試験法3），A。0．　A．

C4），および種々の関連文献記載の試験法を適用して

行なった．

　検査項目は，Table　1に示したように多様化されて

おり，また食品からの対象化合物の抽出法も複雑であ

る．

　輸入食品の量は年々増加しているが，当所における

検査率は昭和45年度においては全輸入件数の約0．6

％であった。

　昭和45年度の検査結果と考察

　昭和45年度における輸入食品検査の特色は，二本

万国博が大阪で行なわれたので世界各国の目新しい食

品が輸入されたこと，食品中の農薬の残留が重視され

Table　2．　Results　of　chemical　examination　of

　foods　imported　in　1970（C互assi丘ed　according

　to　items　of　examlnati・n）

Item　of　examination Numbe∫s　of　Numbers　of

eXamlnat10n　IejeCtlOn

Sulfur　diQxide

Benzoic　acid

Sorbic　acid

Prussic　g】ucoside

Arti丘cial　color

Volatile　basic　nitrogen

Fluorescent　dye

HarmfIll　heavy　metals

Pesticide　residues

Componental　standard
Nitrite

Methyl　alcohoI

Cyclamate

HydrQgen　peroxide

AntiQxidant

Others

130

49

46

67

55

33

17

17

15

10

　9

10

　8

　3

　2

　7

40

10

2

7

12

9

13

3

4

0

0

0

0

0

0

5

Tota1 478 105

Table　1．　Llst　of　artlcles　inspected　chemically

　in　1970　and　1971

Item　pf．　　　　FQr　use

exammatlon Test　materials

Table　3．　Results　of　chemical　examination

　of　fQods　imported　in　1970（Class珊ed

　according　to　food　name）

Food　additives　Art三丘cial　color　　FQod　dye

　　　　　　　Bleaching　reagent　Sulfur　dioxlde

　　　　　　　Preservative　　　　BenzQic　ac三d

　　　　　　　　　　　　　　　　Sorbic　ac三d

　　　　　　　C・1・・deve1・pi・g　Nit，it，

　　　　　　　τeagent

　　　　　　　Antioxidant　　　BHA

　　　　　　　　　　　　　　　　BHT

Harmful　metals　　　　　　　　Mercury

　　　　　　　　　　　　　　　　Cadmium

　　　　　　　　　　　　　　　　Lead

　　　　　　　　　　　　　　　　Tin

　　　　　　　　　　　　　　　　Coppe【

撫撫atu「al　　p・u・…gl・・…d・

　　　　　　　　　　　　　　　　Anatoxine

　　　　　　　　　　　　　　　　TetrodotOxine

　　　　　　　　　　　　　　　　Volat三1e　bas三。

　　　　　　　　　　　　　　　　nltrogen
Pestic1de　residues

Others　　　　　　　　　　　　　　　　　　Fluorescent　dye

　　　　　　　　　　　　　　　　Formaldehyde

Name　of　food Nロmbers　of　Numbers　of
sample　　　　rejection

Wheat

Beans

Fruits（pr㏄essed）

VegetaUes

Luxurles

Season…ng，　spice

Odler　agricultural
Pτoducts

Frozen　marine　products

Dτied　marine　pτoducts

Othcr凱arlnc　produc己5

Dried　milk

Butter，　cheese

Other　dairy　products

Canned　foods

Alcoholic　drlnks

Utensi1，　container，

packing，　toys

Others

9

64

69

3

3

7

38

57

20

8

2

13

24

38

10

31

51

5

7

25

1

1

3

10

13

10

0

1

4

0

3

0

15

4

TotaI 452 105
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る現状にかんがみ輸入食品についても検査を行なった

こと，また紙ナフキンおよび包装紙が器具として検査

対象に組み入れられた結果，螢光染料についての検査

が多かったことなどである・

　昭和45年度における検査項目別，食品別の判定状

況をTable　2，　Table　3に示した．

　総数452検体中不合格は105検体であった・不合格

になった理由は，食品添加物に関しては使用量の基準

超過，使用対象の不適，不許可添加物の使用であって，

そのほか鮮度不良の冷凍エビ，シアン配糖体を含むア

ーモンド，螢光染料，および法定外色素の溶出するナ

プキンならびに包装紙などであった・また当年度は，

アメリカにおいて目無から輸出された冷凍カエル，お

よびカエルのかん詰中の残留BHCが問題となり，逆

輸入されたものについてBHCの検査を行なったとこ

ろ，冷凍カエルからは総BHCとして0．16～0．95

PPm，クン製油漬かん詰からは0．22～3．56　PPmが検

出された．

　食品中の保存料については，安息香酸とソルビン酸

の定性，定量試験が大部分をしめ，不合格食品の大部

分は添加物の使用対象の不適当であり，かん詰，ジャ

ム，ソース類から安息香酸が検出され，しかも基準超

過量であった．ソルビン酸は，チーズおよび菓子類か

ら検出された．人工着色料に関して，干エビからクロ

セインオレンジ，クロセインスカーレット3Bが，ま

た菓子類からオレンジHなどの法定外色素が検出され

た・漂白料については，残存亜硫酸量の検査が多く，

サクランボ，乾燥野菜，果実加工品などに使用基準を

越えたための不合格品が多かった．

　昭和46年度の検査結果と考察

　昭和46年度における輸入食品検査の特色の一つは，

近年，食品衛生上重視されているアフラトキシンが昭

和46年2月に市販ピーナツおよびその加工品から検

出されたので，輸入ピーナツおよびその加工品につい

て全面検査を行なったことである．したがって，アフ

ラトキシンの検査が全検査数の半数（338検体）をし

めたが不合格品はなかった．

　昭和46年度における検査項目別，食：品別の判定状

況はTable　4およびTable　5に示したように総数656

検体のうち不合格は76検体であった・

　不合格とした判定理由の主なものは，昭和45年度

とほぼ同様であるが，アフリカならびにブラジル産の

冷凍エビにおける残存亜硫酸量の使用基準を超過した

もの，ナプキン，菓子，および中共産の酒における法

定外色素の検出などであった．

　昭和46年度における主な不合格品およびその判定

Table　4．　Results　of　chemical　examination

　of　foods　imported　in　1971（Classlfied

　according　to三tems　of　exam三nation）

Item　Of　examinatiOn
Nunlbers　of　Numbers　of
sample　　rejectlon

Aflatoxine

Arti丘cial　cQlor

Prussic　glucoside

Sulfur　diQxide

Benzoic　ac三d

Sorbic　acid

Fluorescent　dye

Cyclamate

Volatile　basic　nltrogen

Harmful　heavy　metals

Formaldehyde

Methyl　alcoho1

0thers

338

88

38

77

24

14

ユ6

15

16

15

　9

　4

　9

0

29

1

16

3

0

11

0

4

0

9

0

3

TQtaI 667 76

Table　5．　Results　of　chemical　examlnation

　of　foQds　imported　　in　　1971　（Classi丘ed

　according　to　food　name）

Name　of　food Numbers　of　Numbers　of
sample　　rejectlon

Beans

Rice

Fruits（pr㏄essed）

Vegetables（dried）

Other　agricultural
products

Frozen　mar三ne　products

Luxur｛es

Canned　foods

Confectionaries

Cooling　dr三nks

Spirit　drinks

U亡ens三1，　container，

packing

Others

333

　8

　7

12

27

37

49

26

37

14

13

55

22

1

0

2

1

10

7

1

4

5

0

2

40

3

Tota1 656 76

理由をTable　6に示した，

　あとがき

　検査対象となった食品の生産国は，主としてアメリ

カ，ヨーロッパ，中国，：東南アジア諸国であり，食品

規格，基準の情報が得られている生産国より，情報の

得られていない生産国の食品に不合格と判定されたも

のが多かった．
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Table　6。　List　of　rejected　foods　in　1971

PIαccs　produced Sample Reason　of　rejection

PeQple’s　RepubHC　Qf　China

Phmippine

USA

England

Italy

Afrlca

Brazil

France

Sweden

Denmark
Pakistan

Republic　of　China

Japコn

Canned　lettuce

Dried　carrot

Peach　jum

Packing　paper

Spirit　dr量nk

Candy

Cracker

Dried　daヒe

Syruped　melon

Napkin（cIoth）

C㏄onut

Frozen　shrimp

Dried　apples

Dried　beans

Dried　onions

Dried　potetoes

Packing　paper

Carmine（dye）

Cherry

Frozen　shrimp

FrQzen　shr三mp

Candy

Packing　paper

Syruped　chocolate

Packlng　paper

Packing　paper

Apricot　kerneI

Chip　bOx

Frozen　frog

Nest　of　boxes

BowI

Benzoic　acid，　misuse

Sulfur　dioxide，　excess　of　permlssible　leveI

Benzoic　acid，　misuse

Fluorescent　dye　eIutlon

Unauthorized　dye

Unauthorized　dye

Unauthor量zed　dye

Sulfur　d重oxide，　excess　o正permiss五ble　level

Sulfur　dioxide，　excess　of　permissible　IeveI

unauthQrized　dye　elution

Sulfur　dioxide，　excess　of　permissible　Ievel

Gone　bad

Sulfur　dioxide，　excess　of　permissible　Ievel

Surfur　dioxide，　excess　of　permissible　level

Sulfur　dioxide，　excess　of　permissible　level

Sulfur　dloxide，　excess　of　permissible　Ievel

FluQrescent　dye　elution

Contamlnation　of　alminium　Iake．．

Sulfur　dioxide，　excesg　of　permlssible　Ievel

Unauthorlzed　dye

Sulfur　dioxide，　excess　of　perm三ss三ble　leveI

Sulfur　dioxide，　excess　of　permissible　leveI

Unauthorized　dye

Fluorescent　dye　elution

Benzolc　acid，　misuse

Fluorescent　dye　elution

FiuQrescent　dye　elution

P川ssic　glucoslde

Fluorescent　dye　elution

BHC，　excess　of　perm． 奄唐唐奄b撃?@Ievel

Formaldehyde　eiution

Formaldehyde　elution

　輸入食品検査で注意すべきことは，世界各国におけ

る食品規格基準が相違するため，食品添加物に関す

る違反例が多いことである・したがって，これら規格

のWHOにおける統一が望まれる．また検体中には，

化学検査するまでもなく明らかに不合格と認められる

ものもあるため行政の簡素化が望まれ，同時に港の検

査室を充実し，比較的簡単な検査は現地で行なわれる

よう指導しないと，食品衛生上種々の問題を抱えてい

る当所としては遠からず．検査能力の限界に達すること

は明白である．

　　　　　　　　　　　文　　　　　献

1）厚生省：食品衛生関係法規集，p．1～110中央

　法規

2）厚生省：食晶衛生検査指針（1）（H）（1959）

3）　日本薬学会：衛生試験法注解，p．165～346

　　（1970）

4）　Ass㏄iation　of　O伍ciai　Analytlcal　Chemists：

　Methods　of　Analysis　A．0．　A．　C．11th　Ed．，　p．426

　　（1970）



中村ほか：食品中の残留農薬の抽出とタリンアップ 147

食品中の残留農薬の抽出とタリンアップ

中村恵三・金田吉男・岡 恒

Studies　on　the　Extraction　and　the　Clean－Up　Process

　　　　of　Some　Pesticide　Residues　in　Foods

Keizo　NAKAMuRA，　Yoshlo　KANEDA　and　Hisashi　OKA

　　Analytical　conditions　of　pesticide　residues　in　foods　were　studied　on　the　extractlon　or　the　clean＿ロp　process

and　the　fo1呈owing　results　were　obtained．

　　1．　On　analysis　of　organochlorine　and　organophosphorus　pesticides，　it　was　found　that　Florisil　column

treated三n　oven　at　140。　was　more　useful　than　Darco　G－Avicel　column．

　　2．　The　most　excellent　result　was　obtained　with　use　of　acetone・benzene（1：1）as　the　extracting　solvent

than　benzene　or　n＿hexane．

　　3。　In　most　cases，　interferences　from　a　food　are　absent　after　cleaned　up　using　10　g　of　FlorisU　column

and　elution　wlth　200　m‘of　15％ethyl　ether　in　n－hexane．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　食品中の有機塩素および有機リン農薬の残留分析

法1）は，通常，溶媒による抽出2・3），タリンアップ4），

ならびに定性定量の各操作にわけられるが，操作条件

については試料の種類および各国6）により，さまざま

である．

　本報では現行公定法1）の抽出およびタリンアップ法

について検討を行ない，若干の知見を得たので報告す

る．

実験方　法

　1．試　　　薬

溶媒；n一ヘキサン，ベンゼン，アセトン，エチルエー

　テル，いずれも残留農薬用溶媒（片山化学製）

抽出溶媒A；ベンゼン・アセトン（1：1）混液

抽出溶媒B；ベンゼン

抽出溶媒C；n一ヘキサン

フロリジル；フロリジン社史，60～80mesh

標準農薬；γ一BHC，アルドリン，　P，〆一DDT，ゲイル

　ドリン，エンドリン，パラチオン（以上ポリサイエ

　ンス社），スミチオン（ガスクロ工業）．

添加用標準農薬試液A；

　　　　　　　γ一BHC

　　　　　　　アルドリン

　　　　　　　ディルドリン

　　　　　　　ρ，ρ’一DDT

　　　　　　　エンドリン

添加用標準農薬亭亭B；

　　　　　　　アルドnン

20！’g／5mJヘキナン

20

40

40

80

20μg／5m8ヘキサン

　　　　　　　ディルドリン　20

　　　　　　　エンドリン　　80

添加用標準農薬霊液C；

　　　　　　　アルドリン　　1μ9／5mJヘキサン

　　　　　　　ディルドリン　1

　　　　　　　エンドリン　　　2

添加用標準農薬中外D；

　　　　　　　スミチオン　100μ9／5m’ヘキサン

　　　　　　　パラチオン　100

　2．　残留農薬分析法

　厚：生省告示NQ．233i）（以下新法，　current），　No．1097）

（以下旧法，previous）による試験法をF19．1に示し

た．

　3．　ガスクロマトグラフィー

　装置；島津GC－3AE，電子捕獲型検出面付．カラ

ムおよび操作条件は公定法1）に準ずる・

実験結果および考察

　1．抽　　　出

　1－1抽出溶媒

　廿藷にTabel　1の彌外に示したように添加用標準農

薬試液Aを添加してよく混合し，抽出溶媒A，Bおよ

びCをもちV・てF19．1に示した新法1）に従って抽出し

たときの回収率をTable　1に示した．

　アセトンーベンゼン混液による抽出が回収率94～100

％で，最もよく，アセトニトリル抽出法2β）のそれに比

肩しうるものであった．一方，他の2溶媒を用いた揚

合，満足すべき回収率は得られなかった．
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Current1）

Official　anouncement　No．223
June　26，　1970

Previous7》

Official　anouncement　No．109
Rlarch　30，　1968

SampleK150g）

in　500　mZ

Separating
funnel

benzene・250　mZ
Extract　3　times

with　shaking
for　10　min

Sample（150g）

in　1000　m‘

Flask

1〕enzene　500　mZ

Na2SO‘　50g
Extract　once

Pe11et Sup． Peliet Sup．

Dry　on　Na2SO4

conC．　to

5mZ

Tea

20mJ

FlorisH

clean　up

6％　 ether－hexane

Filter

Dry　on

Na2SO4
conc．　to

20m～

10risil

ean　up
－hexane

GLC－ECD GLC－ECD

◎On　analysis　of　re5三dues　in　potato，　ace色one／benzene　（1：1）　is　directed．

　　　　Fig．1．　Screening　method　for碑stidde　residues三n　foods

Table　L　Recoveries　of　organ㏄hlorine　pesticides

　from　sweet　potat㏄s　with　three　dlfferent

　solvent　systems

Pcst五cide

γ一BHC

AIdrin

D三eldrin

〆》，メ》’一DDT

Endrin

Recovery＊（％）with

acetone－benzene
　　（1：1）

benzene　　　n－hexane

98

100

95

100

94

95

55

73

78

67

91

25

46

25

43

＊To　150　g　of｝10mogenated　sweet　potat◎，2Qμg　Qf

　γ一BHC，20μg　of　aldrin，40μg　of　dieldrin，40μg

　ofρ，ガーDDT，　and　80μg　of　endrin　were　added．

　1－2抽出操作
　分液漏斗，振とう機および遠心分離機を用いて抽出

する新法1）と，フラスコのみを用いて抽出する旧法7）

との操作面での抽出率の比較を行なった．

　廿藷に添加した添加用標準農薬試液Aは，アセトン

ーベンゼン混液を用いるとき，新旧いずれの方法でも

よく回収されたが，ベンゼンを用いて旧法で操作する

とドリン剤の回収率が低下した．

　振とう後の液層分離に必要な無水硫酸ナトリウムの

量はアセトンーベンゼン混液の場合50g，ベンゼンで

は400gで，後者は抽出操作としては不適当である・

　ピーマンについては，新旧2法の問に回収率の有意

差を認めず，ピーマンおよびレタスなどのルーチン処

理は旧法によっても問題はないと考えられる・以上の

結果をまとめてTable　2に示した．

　なお甘藷などのでんぶん含量の多い食品において，

有機塩素剤の抽出にn一ヘキサン・アセトン（1＝1）混

液を用いて良好な結果をえたことを大槻ら4）も報告し

ている．

　2。　タリンアップ

　2－1有機塩素剤分析におけるタリンアップ

　フロリジルの活性化については1aurlc　acid　valueを

指標として詳細な検討5）がなされているが，著者らは，

無処理，140。・12時間および450。・12時間処理した

フロリジルカラムからの添加用標準農薬試液Aの溶出

を検討したところ，Table　3に示すように，処理した

2者では良好な回収率を示したが，無処理のものでは

回収率がやや劣っていた．フロリジルは140。のオー

ブンに保存すればよいと思われる．

　分析妨害物質の主なものとして脂肪性物質6）と色
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Table　2．　Comparison　of　recoveries　by　two　different　extracting　procedures

　from　sweet　potatoes，1ettuces　and　pimentoes

Me山od

Previous　of丘cia17）

Current　ofHciaI1）

Extracting　solvent

acetone－benzene
　　（1：1）

benzene

benzene

acetone－benzene

benzene

benzene

Sample

Sweet　potatoes

PimentQes

Lettuces

Sweet　potatoes

Sweet　potatoes

PimentQes

Recovery＊（％）

アーBHC　Aldlin　D1eldrin　ρ，〆一DDT　Endr五n

100

94

99

98

100

go

100

95

98

99

100

90

95

97

100

100

89

91

100

100

100

100

93

93

94

90

100

100

89

76

＊Pesticides　added　were　described　in　the　Table　1

Table　3．　Recoveries　of　organ㏄hlorine　pesticldes

　from　Florisil　activated　at　various　conditions

Added

Pestic董de

γ一BHC

AIdrin

Dieldrin

ρ，〆一DDT

Endrin

μ9

20

20

40

40

80

Recovery＊（％）

Table　4．　Su伍cient　column　volume　for

　elimination　of　natural　substance　from

　tomatoes

Without　140。，
treatment　12hrs

450。，

12hrs

Volume　of　Florisil（9）

95

96

94

89

89

99

99

97

92

92

99

100

100

100

100

3＊＊

5

6

7

10

Natural　substance　in　eluate＊

十

十

±＊＊＊

＊Eluted　with　200　m♂of　n－hexane　containing　6％

　ethyl　ether

素8），たとえばクロロフィルやカロチノイドが考えら

れる．色素のうち，クロロフィル系統のものはフロリ

ジルクリンーアップで容易に除去できるが，カロチノ

イド系のものはかなり困難である．そこで140。・12

時間処理したフロリジルを用いた場合のカロチノイド

色素の除去条件を検討した．

　トマト150gを新法にしたがって抽出濃縮し，その

5mZを3～109のフロリジルカラムに負荷し，6％

エーテル含有ヘキサン200m1で溶出したところ，79

以上を充てんすれば黄色色素を除去できることを見出

し，Table　4に示した，また添加用標準農薬試液Cを

ともに負荷して同様な操作を行なうとき，10gのカラ

ムからのドリン剤の回収もTab！e　5に示すように良好

であった．

　したがって色素系の分析妨害物を除去する操作とし

ては，上記タリンアップ法がきわめて有効であると思

われる．

　この操作の脂肪性妨害物除去への適用を検討するた

め，バター2gを常法に従って分配抽出したのち，上

　＊　200mJ　of　n－hexane　containing　6％ethyl　ether

＊＊0缶cial　method

＊＊＊After　concentrated　to　201nJ，　it　colored　slightly

　　into　ye110W

十Colored　in　yellow

記操作を行なったところ，ほとんど妨害なく，Table　6

に示すように良好な回収結果が得られた・

　これらのことから，109のフロリジルを用い，6％

エーテル含有ヘキサンで溶出するフロリジルクリンー

アップ法はかなり適用範囲が広いと思われる・

　2－2有機リン剤分析におけるタリンアップ

　ダルコG一アビセルカラムを用いる公定法1）および上

記有機塩素剤に用いた方法のリン剤への適用を検討し

た．

　ゴボウ150gに添加用標準農薬試液Dを添加し，新

法に従って抽出，濃縮後，ダルコG一アビセル59また

はフロリジル109のカラムに負荷し，前者はアセト

ン，後者は6％および15％エーテル含有ヘキサン

で溶出したときの回収率をTable　7に示した．

　15％エーテル含有ヘキサン200mZで溶出すると

き，フロリジルカラムでの回収率はほぼ100％であっ

た．この溶媒では少量の爽雑物を溶出したが，添加し

た2種目リン剤の分析を妨害しなかった．一方，公定
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Table　5．　R㏄overies　of　drins　from　various　volumes　of　Florisii　column

Floris量1

　（9）

7

10

Addcd

Pesticide

Aldri痕

Dieldrin

Endr玉n

Aldrin

Dieldrin

Endrin

μ9

1

1

2

1

1

2

Recovery＊（％）in　each　fractlon（mJ）

0－200 200－300 300－400

90．5

89．5

80。0

89．0

83．4

95．5

trace

tmce

＊To　each　of　Florisll　column，5mJ　Qf　tomato　extracts　were　Ioaded

　eluted　with　n－hexane　cQntaining　6％ethyl　ether

with　pesticide　standard　Inixture，　then

Table　6．　Florlsil　clean－up　of　pesticide　in　butter

Added

Peticlde

γ一BHC

Aldrin

Dieldrin

ρ，ρ一DDT

μ9

20

20

40

40

Recovery＊（％）

Partitlon　with　n－hexane－MeCN
elute　with　n－hexane　contg．

6％ether 15うち　ether

98

92

94

92

94

92

99

92

Partition　with　petroether－MeCN
elute　with　n－hexane　cQntg．

6％ether

100

97

93

89

15％　ether

1

97

9Q

97

93

＊Two　grams　of　butter　were　disolved　in　15　m♂n－hexane　or　peteroleuln　ether，　partitioned　with　n－hexane＿

　acetonitril　or　pete■oleum　ether－aceton量tri1，　then，　cleaned　up　wiヒh　10gof　Florisi1

Table　7．　Recoveries　of　organophosphorus　pesticides　by　two　different

　clean－up　Procedures

Sample

Buτd㏄k

Column

Florisil＊＊

Florisi1＊＊

Darco　G－

Avicel＊＊＊

Eht三〇n（mJ）

Solvent Volume

ReCQvery＊（％）

Sumithlon Parathion

n－hexane　contg．　6％　ether

n－hexane　contg．　1596　ether

acetone

100

100

200

100

15

75

95

65

50

85

97

90

　＊One　hundred　micrograms　of　sumithion　and　100μg　of！）arathion　werc　added

＊＊Activated　at　140。，　for　12　hrs

＊＊＊Darco　G：Avicel（9：1），5g

法1）のダルコG一アビセルカラムを用いた場合は，アセ

トンによって多量の爽雑物を溶出して分析が困難であ

った．したがって，有機リン剤分析においてもフロリ

ジルカラムクリンアップの方が適切な場合もあると考

える．

　　　　　　　　　　結　　　　　論

1．食品に残留する農薬の抽出溶媒としては，抽出

率がよく，操作が簡便なアセトン・ベンゼン（1：1）

がすぐれている・

　2．有機塩素剤を分析する揚合には，タリンアップ

法として，140。で活性化した10gのフロリジルを用

い，6％エーテル含有ヘキサン200m♂による溶出が

適切である．　　　　　　　　　　　　　　　・

　3．有機リン剤の二合も，15％エーテル含有ヘキサ

ン展開によるフロリジルクリンアップがよい結果を与
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える場合もあった．
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昭和46年度におけるタール色素の製品検査成績について

野村幸雄・外海泰秀・田中清子

　　On　the　O伍cial　Inspection　of　Coa1－Tar　Dyes，　VIII＊

Results　of　the　Of五cial　Inspection　of　Coal－Tar　Dyes　in　1971

Yukio　NoMuRA，　Yasuhide　ToNoGAI　and　Kiyoko　TANAKA

　　Results　of　the　o伍cial　inspection　of　coal－tar　dyes，　in　1971，　were　described．　Numbers　of　coal－tar　dyes

tested　and　the　results　were　summarized　in　Table　1．　Tota11280　samples　were　submitted　to　the　test，　and　8

0f　them　were　rejected　and　25　were　questionable．　The　results　of　tests　for　the　rejected　and　questionable

samples　were　also　shown　in　Table　2　and　3．　The　quality　of　the　passed　samples　were　summar五zed　in　Table　4

and　5．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

　昭和45年度における食用タール色素の製品検査に

ついては，既報の検査方法1）の問題点の解決を計りつ

つ2），年間の全製品についてその品質を詳細に報告し

た3）4）．

　昭和46年度の製品検査については，重金属試験法

の簡易化方法を検討しつつ5），全製品について品質を

検査したのでその成績を報告する．

検査成績および考察

　1．　種類別，月別の検査件数および成績について

　食用タール色素は16社から11種類，1280件の規

格試験を実施し，種類別の合格，不合格件数および月

別の件数はTable　1に示すとおりである．

　食用タール色素で件数の最も多い品目は，食用黄色

4号で390件，ついで食用赤色102号317件，同2号

246件，食用黄色5号213件の順になる．件数の最も

少ないものは食用赤色105号2件で，食：用緑色3号の

＊第7報＝外海泰秀，野村幸雄：衛生化学に投稿中

申請はなく，食用緑色2号は昭和45年5月29日使用

禁止となり，食：用赤色2号は昭和47年2月から申請

がなくなった．そのためか，食用赤色102号の検査件

数の増加がみられた．

　不適色素の種類，件数および不適率は，食用赤色3

号が23件中1件（4．4％）で前年度に比較してキサン

チン系色素の成績は向上し，食：用黄色4号が390件中

4件（1．0％），食：用赤色102号が317件中3件（0．9％）

とアゾ系色素の成績がよくなかった．

　要注意件数の割合は本年度が最高で，定量の項およ

び乾燥減量の項の要注意件数の多いのが特徴である．

ついで重金属の項，ヒ素の項の順となり，塩化物およ

び硫酸塩の項の要注意件数は減少した．

　本年度の製品検査結果の特徴は前年度に比較して，

不適の率では食用赤色3号に塩化物および硫酸塩の項

不適1件のみで，食用赤色106号においては他の色素

の項での不適はなく，キサンチン系色素の品質が向上

したが，アゾ系色素の二合，食用黄色4号およびこれ

まで不適のみられなかった赤色102号に定量の項の不
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Table　1．　Numbers　of　the　test　samples量n　several　coa1－tar　dyes

Name　of　dye

Food　Red　No．2

Food　Red　No．3

Food　Red　No．102

Food　Red　No．104

Food　Red　No．105

Food　Red　No．106

Food　YeIIow　No。4

Food　YelIow　No．5

Food　Blue　No．1

Food　Blue　No．2

Food　Violet　No．1

Tota1

1971　　　　　　　　　　Month　　　　　　1972

　45678910111212320　　　20　　　47　　　21　　39　　　9　　20　　31　　10　　　2　　27

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（5）＊

5　　3
（1）

5

（1）＊

2　　2 3　　3

3235　113　829　54311　8
　　　　　（1）（3）＊　（1）　　　　　　　　（1）＊

55　77
（1）

（2）＊

2 1 2 3

（1）＊

1 1

2 1 1 1　　4　　1　　2　　2

　　（2）＊

37　　　　1　　　22　　　16　　　30　　　25　　　20

　　　　　（1）　　　　　　　（4）＊　（2）＊

63　　49　　20　　49　　58
（3）

（1）＊

28　91111　531103223　645　2

6　　4　　2 2　　5

　　（2）＊

6　　2 2　　3

1 1

（1）＊

2　　2 6　　2

1　　2　　1　　1　　1 1　　2 5　　7

132　　　74　　　88

（1）　　　（2）

62　　　85　　109　　　55

　　（1）
（3）＊　（4）＊　（6）＊

181　　105　　37　　198　　154

（3）　　　　　（1）
（1）＊（3）＊　　　（8）＊

Tota1

246

（5）＊

　　23
（1）（1）＊

　317
（3）（6）＊

8

（1）＊

2

14

（2）＊

　390
（4）（7）＊

213

32

（2）粛

14

（1）＊

21

1280
　（8）

（25）＊

（）：Numbers　of　rejected　samples　　（　）＊＝Numbers　of　questionable　samples

合格があらわれ，品質の低下がみられた．

　要注意件数では，前年度問題となった食用赤色102

号，食用黄色5号における塩化物および硫酸塩の項，

食用青色1号における重金属試験のクロムの項での要

注意製品はなくなり，そのかわりに重金属試験の鉄の

項で，食用青色1号，同2号，食用黄色4号，定量の

項では，食用赤色102号，同104号，食用黄色4号，

乾燥減量の項では，食用赤色2号，食用黄色4号に要

注意製品があらわれた．

　なおヒ素の項で食用赤色102号に問題の出たことは

注目すべきことと思われる・

　2．　不合格および要注意件数とその理由

　食用タール色素の製品検査件数1280件のうち，不

台格製品が8件（0．6％）認められた・

　水不溶物の項，他の色素の項，重金属の項での不合

格製品はみられなかったが，Table　2に示すように，

不合格色素の不適理由は，定量の項不適のものが食用

赤色102号に3件，食用黄色4号にR件あり，特に食

用黄色4号は色素含量が60．1％，62．8％，60．3％（規

格値85％以上）の不良品であった・

　定量の項と乾燥減量の項，いずれも不適のものは食

用黄色4号に1件あった。

　なお塩化物および硫酸塩の項不適のものは食用赤色

3号に1件あり，前年度に比較して減少した・

　要注意色素は25件あり，その要注意理由はTable　3

に示したように，前年度問題のなかった定量の項につ
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Table　2．　Summary　of　the　rejected　samples

Name　of　dye

Food　Red　NQ．3

Food　Red　No．102

　　　〃

　　　〃

Food　YeHow　No．4

　　　〃

　　　〃

　　　〃

Content　of　dye
　　（％）

80．4　（82．0）

81．0（〃）

78．8　（　〃　）

83，8　（85．0）

60．1（〃）

62．8　（　〃　
）

60．3　（　〃　　）

Loss　on　drying
　　（％）

10．8（1α0）＊

Chloride　and　sulfate

　　　（％）

2．7　（2。0）＊

TQta1

1

3

4

（　）：Lower　limit，　（　）＊：UpPer　Iimit

Table　3．　Summary　of　the　questionable　samples

Food　Red　NQ．2

Food　Red　No．3

Food　Red　No。102

　　　〃

　　　〃

　　　〃

Food　Red　No．104

Food　Red　No．106

Food　YelIow　No。4

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

　　　〃

Food　Blue　No．1

Food　BIue　No．2

Content　of
dye（％）

81．7（82．0）

81．9（　〃　）

81．8（〃）

84．5（85．0）

85．1（85．0）

85．3（　〃　）

85．3（　”　）

85．1（　〃　）

85．2（　〃　）

85．0（　〃　）

Loss　on
dry三ng（％）

10．0（10．0）＊

9．8（10．0）＊

9．9（　〃　）＊

9．9（　〃　）＊

Chloride　and
sulfate（％）

1．9（2．0）＊

4．7（5．0）＊

Other　coloring
matter

Recognized
slightiy

A■senic　and

heavy　metaI

＝Arsenic

＝Lead

＝Iron

＝lron

No．　of

samples

5

1

1

1

1

3

1

2

1

1

1

1

1

1

1

2

1

（）：L・wer　Iimit，　（）＊：UpPer　limit

V・て，食用赤色102号3件，食：用黄色4号に3件，乾

燥減量の項で食用赤色102号に5件，定量の項と乾燥

減量の項については，食用黄色4号に3件，塩化物お

よび硫酸塩の項と定量の項については，食用赤色104

号に1件認められた．

　塩化物および硫酸塩の項では食用赤色3号に1件，

他の色素の項では食用赤色106号に2件，また重金属

試験では，鉄について，食：用青色1号に2件，同2号

に1件，鉛については食用黄色4号に1件認められ

た．

　なお，前年度多数の要注意製品のあった食用黄色5

号には問題はなかったが，ヒ素の項で食用赤色102号

に3件，新たに要注意製品がみられた．

　3．　合格製品の品質について

　Table　1に示した食用タール色素11種類の各件数

を検査した結果，合格した製品の品質をまとめて
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Table　4。　Quality　of　the　passed　salnples

Name　of　dye

Food　Red　No．2

Food　Red　NQ．3

Food　Red　No．102

Food　Red　No。104

Food　Red　No．105

Food　Red　No．106

Food　Yellow　No．4

FoQd　Yellow　No．5

Food　Blue　No．1

Food　Blue　No．2

Food　Vio！et　No．1

Content　of
dye（％）

85．4～95．4

90．1戸γ99．7

82．0～86．9

87．7～91．7

90．6～92．2

87．0～94．6

85．0～95．1

86．3～94．2

85。2～96．0

90．3～97．9

87．6～92．2

LOSS　Qn
drying（％）

0．3～9．8

1．7～8．6

0。9～7．8

2。6～5．7

4、4～6．4

1．9～6．4

0．2〔’9．6

0．2～6．8

0．9～4．3

0．7～5．4

1．0～4．0

Chloride
　（％）

0．9～4．0

0．2解1．9

3．0～7．3

1．0削1．4

1．7～2．4

0．1酎4．6

2．5～5．9

2．3～4．5

　0～1．1

0．1～1．3

　0～0．8

Sulfate
（％）

　　0～＜1。5

　　　　　0

　　0～＜0．8

　　0～＜0。5

　　0～く0．5

　　0～く2．5

　　0～＜0，5

　　0～く0．5

　　0～＜1．5

＜0。5～＜3．0

　　0～〈0．5

Other　co1Qring

　　matter

くLimit

　　〃

　　〃

　　ノノ

　　”

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　ノノ

　　〃

Arsenic　and
heavy　meta1

i

＜Limit

　　’ノ

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

　　〃

Table　5，　Distrlbution　of　metals　and　arsenic　in　foQd　dye

Name　of　dye Degτee

Food　Red　No．2

　　　　〃

　　　　〃

Food　Red　No．3

　　　　〃

Rood　Red　No．102

　　　　〃

　　　　〃

Food　R6d　No．104

FOQd　Red　NQ．105

Food　Red　No．106

　　　　〃

Food　Yellow　No．4

　　　　〃

　　　　〃

FoQd　Yellow　No．5

　　　　〃

FOQd　Blue　No．1

　　　　〃

　　　　〃

Food　Blue　No．2

　　　　’ノ

　　　　〃

FOQd　ViQlet　NQ。1

　十

十十

十十十

十

十十

　十

十十

十十十

十

十

十

十十

　十

十十

十十十

十

十十

　十

十十

十十十

　十

十十

十十十

十

Pb CI Zn Fe As Tota1

2

1

3 1 1

6

1

16

21

23

28

1

1

1

1

1

8

28

2

24

15

4

3

25

56

3

1 1

1

3 1

1

3

12

1

1 2 15

3

1

7

1

18

15

1

1

2 1 6

4

9

5

13

2

5 2

2 1
1

13

4

7

2

4 6

7

1 3

10

7

2 2

十：　Alittle， 十十：Not　less　than十　and　not　more　than十十十，　十十十：Limlt
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Table　4に示した．

　本年度の合格品の品質をみると，色素含量は食用赤

色102号および食用青色1号の規格値82％以上のほ

かは85％以上となっているが，Table　4から明らか

なように，検査件数の多い食用黄色4号，同5号，食

用赤色102号，同2号など規格限度からかなり高純度

のものまで，各社によって品質の差がみられた・

　また乾燥減量についてみると，その規格限度は食用

赤色3号は12％以下，食用紫色1号8％以下のほ

かはすべて10％以下となっているが，規格値ぎりぎ

りの製品もみられ，特に食：用黄色4号および食用赤色

2号について，各社とりわけ大手メーカー間において

も著しく差が認められたが，ある社の製品は本年度も

良好な乾燥状態を示す結果を与えている．

　食用色素中の不純物で大きな割合を占めている塩化

物および硫酸塩試験についてみると，本年度も塩析剤

には硫酸ナトリウムより塩化ナトリウムの方がよく用

いられているようで，食用色素の種類による差異はあ

まりみられなかった．しかし前年度に比して塩化物お

よび硫酸塩の含量は概して減少しているように思われ

る．

　：重金属試験には原子吸光分析法をスクリーニングに

活用し，ヒ素の試験は公定書に従って行ない，食用色

素中の重金属およびヒ素の分布状態を把握し，Table　5

にまとめた．

　本年度は食用色素全般にヒ素の含有量が増加した

が，それは色素製造原料または試薬に由来するものと

思われる・

　他の色素の項では食用赤色106号に2件要注意製品

があったが判定上の問題もなく，品質の向上が認めら

れた．

　なおその他の試験項目については不良品はなかっ

た．

あ　と　が　き

　以上の製品検査成績から，検査件数の約90％を占

めるアゾ系色素（食：用赤色2号，同102号，食用黄色

4号，同5号）の品質は，かなりばらつきがみられ，

前年度と逆に不合指色素の大部分（7件）を占めてい

る．特に純度試験のうち，定量の項で食用赤色102号，

同黄色4号に問題が多く，色素含量が60％程度の製

品も混在していた．色素の吸湿性を考慮してその保管

方法に注意が望まれる．また今まであまり問題のなか

ったヒ素の項について，各色素にわたって検出される

ようになり，特に食用赤色102号に要注意製品もみら

れた．

　キサンチン系色素（食用赤色3号，同104号，同105

号，同106号）については，塩化物および硫酸塩の項

の不適が食用赤色3号に1件みられたが，概して品質

は一定しているようで，前年度不合格色素の過半数を

占めた他の色素の項でも不良品はなく，色素製造技術

上，各社の努力がうかがえた．

　食用色素中の重金属およびヒ素の分布を参考のため

Table　5にまとめたが，ヒ素については，食用赤色2

号，同102号，食用黄色4号，同5号に検出され，規

格値に近い製品もみられた・

　重金属試験に関しては原子吸光分析法でスクリーニ

ングした結果，荊年度問題のあったクロムの検出され

る率は減少し，亜鉛を多く含有する製品もみられなか

ったが，その他の重金属（主として鉛）では，食用赤

色2号，同102号，食用黄色4号，同5号に検出され

た．鉄は食用青色1号，同2号に規格限度に相当する

ものもあったが，食用赤色2号にもしぼしば検出され

た．

　塩化物および硫酸塩については，食用赤色3号に1

件不良品があったが，前年度に比し品質の改善が認め

られた．

　要注意の製品は年間を通じ相変らず多く，特に本年

は色素含量，ヒ素が問題で，重金属では鉄について許

容限度に近いものがしばしばみられた・

　各試験項目の検査結果からみると，前年度問題とな

った所は大いに改善されているように思われるが，ヒ

素の項など今まで問題とならなかった項目で品質の低

下がみられた・この点が改善されれば，色素の製品検

査成績は大幅に向上するものと期待される．

文 献

1）野村幸雄，外海泰秀，吉田由美子，栗山加代：

　衛生平郷，88，134（1970）

2）外海泰秀，野村幸雄：衛生化学，17，419（1971）

3）野村幸雄，外海泰秀，上当千：恵子：衛生試報，

　89，　151　（1971）

4）野村幸雄，外海泰秀，上吉千恵子：衛生試報，

　89，　156　（1971）

5）外海泰秀，野村幸雄：衛生化学に投稿中，日本

　薬学大会（1972）で発表．
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　　タール色素の製品検査について（第9報）

昭和46年度におけるタール色素のアルミニウム

　　　　　レーキの製品検査成績について

野村幸雄・外海泰秀・田中清子

On　the　O伍cial　Inlspection　of　Coa1－Tar　Dyes．　IX

Results　of　the　OHicial　Inspection　of　Aluminium

　　　　Lakes　of　Coa1－Tar　Dye　in　1971

Yukio　NoMuRA，　Yasuhide　ToNoGAI　and　Kiyoko　TANAKA

Results　of　the　of五cial三nspectlon　of　aluminium　Iakes　of　coal－tar　dye，　in　1971，　were　described．　Numbers

of　lakes　tested　and　the　results　were　summarized　in　Table　1．

　　Total　103　samples　were　submitted　to　the　test　and　all　ohhem　were　passed．

samples　were　summarized　ln　Table　2．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

The　quahty　of　the　passed

　食用タール色素のアルミニウムレーキについての検

査項目は食用タール色素と同様に多岐にわたり，煩雑

な操作を必要とする項目も少なくないので，原子吸光

分析法1），自動電位差滴定法など，機器分三法を活用

し，製品検査の迅速化を試みてきたが，前年度にひき

続き従前の方法2）で46年度のタール色素およびそのア

ルミニウムレーキ全製品について規格試験を行なっ

た．

　食用タール色素の検査成績については前報3）で報告

したので本報ではそのアルミニウムレーキについての

検査成績を報告する．

検査成績および考察

　1．　種類別，月別の検査件数および成績について

　2社から申請された7種類，103件の食用タール色

素のアルミニウムレーキについて品質の検査を行な

い，種類別の合格件数および月別件数をTable　1に示

した．

　最も件数の多い食用タール色素のアルミニウムレー

キは，食用黄色4号レーキで49件，っV’で同5号レ

ーキ17件，食用赤色2号レーキ13件のll頂で前年度と

同様アゾ系色素レーキが70％以上も占めていた・

　キ・サンテン系色素レーキでは食用赤色3号レーキで

10f’i：，インジゴ系色素レーキでは食用青色2号レーキ

で5伴，トリフェニルメタン系色素レーキでは食用青

糸1号レーキに5件あり，前年度と異なり件数の最も

少ないのはでミ川紫色1号レーキで4件あった．

　本年度はアゾ系色素レーキのうち食用黄色5号レー

キの件数が大幅に減少し，インジゴ系色素レーキの件

数は増加したが，食用緑色3号レーキの申請はなかっ

た．

　総数103件について試験した結果，ヒ素と他の色素

の項で君干問題となる製品もみられたが，全品合格と

なった．

　2．　合格品の品質および要注意件数とその理由

　前年度と同様不適製品はなく，合格品103件の品質

をTab！e　2に示した．

　製品検査結果から本年度の合格品の品質をみると，

色素含旦については，食用赤色2号レーキ16．9－45．7

％，同黄色4号レーキ17．5～22．9％，同黄色5号レー

キ16．5～31．6％，同青色1号レーキ12．8～14．3％，

同青色2号レーキ12．7～17．0％となり，木年度も食

用青色1号レーキの色素含量は他のレーキに比較して

少ないようであるが，いずれも規格値10％以上の品

質で合格した．なお同じ社の製品でも食用赤色3号レ

ーキ，同黄色5号レーキの揚合，ロットにより色素含

量にかなり差が認められた．

　乾燥減量につV・てみると，食用赤色2号レーキ15．5

～25．9％，同赤色3号レーキ13．7～17．7％，同黄色4

号レーキ13．3～24．8％，同黄色5号レーキ14．9～

25．0％，同青色1号レーキ18．2～21，1％，同青色2号

レーキ20．0～21．8％，同紫色1号レーキ23．2～24．8

％となり，いずれも規格値30％以下で品質に問題は

みられなかった．
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Table　1．　Numbers　of　the　test　samples　in　several　lakes　of　coa1－tar　dyes

Name　of　dye

Food　Red　No．2AI　Lake

Food　Red　No．3AI　Lake

Food　Yellow　No．4AI　Lake

Food　Yellow　No．5Al　Lake

Food　Blue　No．1Al　Lake

Food　B1ロe　No．2Al　Lake

Food　Vlolet　No．ユAl　Lake

TotaI

1971　　　　　　　　　　Month　　　　　　1972

　4567891011121233

1

11

2

2 　　　　　　　　　　8

　　　6　　　　　　　　3

12　　2　　　　　6　　8

　　　1　　5　　8　　1

　　　1　　　　　4
1 4

10

4

3　14　　2 12　　　10　　　　6　　　18　　　24 14

Tota1

13

ユ0

49

17

5

5

4

103

Table　2．　Quality　of　the　passed　samples

Name　of　dye

Food　Red　No．2AI　Lake．

Food　Red　No．3AI　Lake

Food　YeIIow　No．4Ai　Lake

FoQd　YelIow　No．5Al　Lake

Food　Blue　No．1A正しake

Food　Blue　No．2AI　Lake

Food　Violet　No．1AI　Lake

Content　of
dye（％）

12．9～18．1

16．9～45．7

17．5～22．9

16．5～31．6

12．8～14．3

12．7～17。0

14。5～14．7

Loss　on
drying（％）

15．5～25．9

13．7～17．7

13．3～24。8

14．9～25．0

18．2～21．1

20．0削21．8

23．2～24．8

Chioride　　Sulfate
　（％）　　（％）

0．4～0．5

0．1～0．3

0．1～1．2

0　～1．1

0。6～1．3

0．3～0．5

0．2～0．4

　く0．5

　　0
0～＜1．5

0削く1．0

　　0
　〈0．5

　　0

Other　coloring

　matter

＜Limit

　〃

　〃
　〃＊

　〃

　〃

　〃

Arsenic　and
heavy　meta1

くLim三t

　〃

　〃

　〃
　ノノ

　〃

　〃

＊：Three　samples　passed　wlth　the　remarks

　水溶性塩化物および：水溶性硫酸塩の試験についてみ

ると，一般には塩化物および硫酸塩がいずれも含まれ

ているが，食用赤色3号レーキ，同青色1号レーキ，

同紫色1号レーキには，本年度も硫酸塩は認められな

かった．

　アルミニウムレーキの場合，塩化物および硫酸塩の

規格値が2％以下であるが，検査結果からみても問題

はなかった、

　なお食用黄色4号および同5号レーキの塩化物およ

び硫酸塩含量について，申請2社間の製品に比較的大

きな差が認められた．すなわち，食用黄色4号レーキ

の場合，A社製品では硫酸塩が比較的多く含まれてお

り，B社では塩化物のみで硫酸塩は認められず，食用

黄色5号レーキについては，A社製品では塩化物，硫

酸雄いずれも含まれているが，B社では塩化物のみ検

出された，

　前年度同様Table　2に示した塩化物の定量値の範囲

は，自動霞位差滴定法による測定値である．

　他の色素の項では食用黄色5号レーキに3件要注意

製品がみられた．

　ヒ素の試験については前年度に比べてその含有量が

増加の傾向を示した．すなわち，食用青色1号レーキ

に1件要注意製品があり，規格限度に近い結果を示す

製品は，食用赤色3号レーキに3件，同黄色4号レー

キに6件，同黄色5号レーキに5件．同青色1号レー

キに4件，同青色2号レーキに1件認められた．

　重金属試験については，原子吸光分析法でスクリー

ニングを行なったが，亜鉛について，食用赤色3号レ

ーキに1件，同黄色4号レーキにっV・て10件，同5

号レーキに2件かなり含まれている製品がみられた・

鉄、その他の重金属（主として鉛）には問題はなぐ

バリウムの試験も良好な結果を示した．

あ　と　が　き

　以上の製品検査結果からみると，硫酸塩，塩化物の

含量で2社閥に特徴がみられ，また同じ祉の製品でも

色素含量においてロットによる差異の大きい色素レー

キのあることがわかった．

　なおタール色素の検査成績にもみられたように，ヒ

素およびその他の色素の項に新しく問題がでてきたこ

とは遺憾に思われる．
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文 献

1）外海泰秀，野村幸雄＝衛生朝野88，139（1970）

2）野村幸雄，外海泰秀，吉田由美子，栗山加代：

　衛生試報，88，134（1970）

3）野村幸雄，外海泰秀，田中清子：衛生試報90，

　151　（1972）

伊豆におけるミシマサイコの栽培試験（第2報）

　　　　　種子の貯蔵が発芽に及ぼす影響

宮崎幸男・杉山英彦

Expelimental　Cultivation　of　Bπμθ銘rμη3∫α1‘α彦4η3　L　at　Izu．　II

　　Effect　of　the　Storage　on　the　Germination　of　the　Seed

Yukio　MIYAzAKI　and　Hidehlko　SuGIYAMA

　　1）The　seeds　of　Bゆ」8起躍7πノ認‘4ごαη乙L．　collected　in　November，1967，　were　stored　in　a　nonsealed

wooden　box，　sealed　can，　and　desicator　for　3　and　14　months，　respectively．　MQIeover，　some　seeds　mixed　with

sands　were　stored　under　the　ground　fQr　3　mQnths，　and　the　investigatiQn　on　the　Ielation　between　the　storage

and　germlnation　of　the　seed　was　carried　out．

　　2）Regarding　the　3　month　stQrage，　signi丘cant　di狂erences　in　the　germinatlGn　wαe　not　Iecognized　among

the　former　3　p！ots．　The　mderground　stQrage，　on　the　Gther　hand，　gave　a　little　more■eguiar　germination．

　　3）After　12　months　of　stQrage，　most　of　seeds　were　found　to　have　Iost　their　v玉ability　except　those　stored

in　a　des三cator；　the　Iatter　seeds　maintained　cQnsiderably　their　gerτninat量ng　Powcr，　though　the　germination　was

somewhat　irregロlar　and　the　total　germinatiQn　percentage　was　a　liule　IQwer　compared　with　the　case　of　the　3

month　storage．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（R㏄eived　May　31，1972）

　ミシマサイコの実際栽培においては秋に採取した種

子を年内に揺罰することもあるが，翌春播種するのが

一般的方法である．この揚合極子の貯蔵については特

別の方法はとられていないようであるが，著者らは

1967～1969年にかけて種子の貯蔵と発芽との関係につ

いて若干の研究を行なったのでその結果を報告する．

材料および方法

　材　料第1報1）の場合と同じく1967年11月7

日川口清作氏の栽培ほ場で採取した種子を供試した．

　供試種子の貯蔵前の100粒重は下記の各貯蔵法およ

び貯蔵期間を通じて0．1260～0．13109の範囲にあり

各区間に有意差は認められなかった．

　貯蔵方法　つぎの4方法をとった・1．種子をまず

紙袋に入れ，これを木箱に入れて密封することなく貯

蔵する．2．上記の種子袋を缶に入れ，密封して貯蔵

する．3．同種子袋をデシケーターに入れて貯蔵する．

これら3貯蔵法での容器の置き揚所は冷暖房なしの一

般室内とした，4．種子を川砂とまぜて10cmの寸寸

鉢に入れ，地下10cmの深さに埋蔵し，鉢の上面に

ブリキの蓋をして直接雨水が浸入しないようにした．

　貯蔵期間　貯蔵法1－3では約3月（1967年12月

9日より1968年3月19日まで）および約14月（1967

年12刀9日よリ1969年2月4日まで）の2区を設け，

貯蔵法4では最初の3刀のみとした・

　播種方法　掻種床は第1報の場合と同じ木箱に焼い

た川砂を入れたものを用い，1箱当り100粒播き，反

複敷3とし，約25～30。の温室内においた．

　播種年月日　1968年3刀19「1および1969年2月4

日

　発芽締切年月日　19G8年6刀25日（播種後14週）

および1969年6月6日（播種後18週）

実　験結果

第1報の揚台’と同じく発芽の結果を1週間ごとにま

とめた閉門発芽率をFig・1に示した・

　まず貯蔵期間3月の想望についてみると貯蔵法1～3

の3区においては播種後約3週間で発芽が始まり，そ
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Fig．1．　E鉦ect　of　the　storage　on　the　cumulative　germinatiQn　of　the

　seed　of　Bz4》1θππ〃LルZcα如7πL．

　Plot　1：nonsea！ed　wooden　box　storage，　Plot　2：sea！ed　can　storage，

　Plot　3＝des至cator　storage，　P】ot　4：underground　s亡orage

の後歯2週間にかけて発芽が最も盛んで，第10週前

後で大体発芽が完了している・このような発芽の状態

は第1報での温室内播種の場合と大体同じとみてよ

い．なお発芽の過程においてほとんどつねに貯蔵法1

の場合に累計発芽率が最も高く，貯蔵法3，2の順に

低下し，総発芽率はそれぞれ53．7％，51．7％，50．7％

となっているが，発芽過程においても総発芽率におい

てもこれら3貯蔵区間に有意差は認めれない．

　一方，貯蔵法4では初期の発芽は上記3貯蔵区と大

差なくむしろ若干劣る傾向さえみられるが，第8週こ

ろより累計発芽率は最高となり，第10削11週ころま

で引続きかなりの発芽がみられ，総発芽率は75．3％

となり前3貯蔵区に比べかなり高い値がえられている．

ただ，本貯蔵法では播種時に土中よりとりだした種子

は外見上完全にくさって形のくずれているものと外見

上正常な形のものとにわかれており，かつ，後者の種

子は大部分催芽状態にあった．そして播種に当っては

前者のくさって形のくずれた種子を除いたので，結果

的には良質の種子を選択的に供試したことになる．し

たがって本貯蔵法の結果を前3貯蔵法の結果とを同時

に比較するのは妥当でなレ・．なお貯蔵法4では播種時

の戸外の平均温度は10。たらずであるが，播種は平均

27～・28。の温室内で行なわれ，催芽状態にある種子が

急激に高温の揚所に移されたことになるので，このこ

とは発芽にはむしろ負の影響を与えたのではないかと

も想像される・

　つぎに採種後2年目の貯蔵期間14月の場合につい

てみると，Fig．1にみられるように貯蔵法1では発芽

は全然みられなく，また貯蔵法2では第7週に0．3％

の発芽があったのみで実質的には無発芽といってもよ

く，実質的に発芽のみれらたのは貯蔵法3のみとみな

してよい．本貯蔵法では既述の貯蔵期間3月の場合と

同じく第3週に発芽が始まっているが，前記の場合に

比べて発芽がやや不揃いで，第3～10週にかけて毎週

5％前後の発芽が続き，3月貯蔵の場合にみられたよ

うな第3～5週にかけての発芽の山がみられない・ま

たこの場合の総発芽率は43．3％で3月貯蔵における

どの貯蔵法よりも低くなっている．このような発芽の

不揃いならびに総発芽率の低下の傾向は貯蔵期間の長

くなったことによるものと思われる．

　以上の結果から秋に採取した種子を翌春早く播く場

合は，土中埋蔵のような特別の方法は別として一般室

内で貯蔵するときは貯蔵方法による発芽への影響はほ

とんどないように思われる，実際栽培においては採種

した種子は少量の場合は紙袋やビニール袋，多量の場

合はクラフト紙の袋やかますなどに入れ，冷暗所に貯

蔵するのが一般のようであるが，このような一般的な

貯蔵法で差支えないとみてよい．ただ採種後2年目の

ように比較的長期にわたり貯蔵する場合はこのような

一般的な方法では不十分で，かなり乾燥した条件のも

とで貯蔵しなければならないことが明らかになった．

なお前者の一般的な貯蔵法の場合種子の寿命がどの程

度の期間保持されるかが問題となるが，これらの点に

ついてはさらに今後の研究を要する・

　また土中埋蔵法は本実験に関しては既述のように他

の貯蔵法と同時に比較することはできないが，播種期

の3月中旬ころには不良種子と健全種子とが外見的に

も比較的はっきりとわかれ，かつ健全種子は催芽状態

にあることから，実際栽培においても他の一般的な貯

蔵法に比べてかなり揃った発芽を期待することができ
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るように思われ，実際に利用しうる方法でないかと思

われるが，これについてもなお今後の研究を要する．

　　　　　　　摘　　　　　要

　1）1967年11月に採取した種子を供試し，密封し

ない木箱，密封した缶，デシケーターに入れて貯蔵す

るほか，川砂とまぜて土中に埋蔵する4貯蔵法を用い，

貯蔵期間にっV・ては約3月および約14月の2区を設

け，種子の貯蔵と発芽との関係について研究を行なっ

た．

　2）貯蔵期問3刀の揚合は種子の発芽について土中

埋蔵を除き前3貯蔵法の間に有意差は認められなかっ

た．一方土中埋蔵の場合は発芽が比較的揃う傾向が認

められた．

　3）貯蔵期間14月の揚合デシケーター貯蔵を除く

他の貯蔵法では大部分の種子がその寿命を具なうこと

がわかった．一方デシケーター貯蔵ではかなり発芽力

が保持されるが，3月貯蔵の場合に比べると発芽がや

や不揃いで発芽率も若干低下する傾向がみられた・

文 献

1）宮崎幸男，杉山英彦＝衛生試報，89，163（1971）

伊豆におけるミシマサイコの栽培試験（第3報）

　　　播種前の種子処理が発芽に及ぼす影響

宮崎幸男・杉山英彦

Experimental　Cultivation　of　8ゆ16κr襯り勉1‘α，47πLat　Izu．　III

　　　　　　Effect　of　the　Seed　Treatment　Prior　to

　　　　　　　　　Sowing　on　the　Germination

Yukio　MIYAzAKI　and　Hidchiko　SuGIYAMA

　　1）Under　the　fQllowing　6　PIQts，　the　non－treatment・玉mmers1Qn　in　mnning　water　for　2　houls・　10

hours，　and　24　hours，　in　concentrated　sulfuric　acid　for　5　minutes・and　in　boiling　water　for　2　seconds・

，e，pectlvely，　the　effect・f　the　seed　t・eatm・nt　p・1・・t…wl・g・n　th・germi・・ti・n　i・B・伽・蹴∫α1・伽・・

L．was　investigated　in　1968．

　　2）R，g・・di・g　the　m・th・d・u・ed　i・thi・exp・・im・・t…y・ffective　t・eatm・nt　f・・th・imp・・v・m・nt・f・eed

9・・mi・・ti・n　w・・n・t　f・und；b・ili・g　w・…and・ulf・・ic　acid・・e・tm・nt・w・・e・ec・9・ized　t・be　rath・・

harmful．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（Received　May　31，1972）

　著者らの既報1・2）の研究によってもミシマサイコの

種子は発芽が比較的不揃いで発芽にかなり長期間を要

し，かつ総発芽も比較的低い傾向が認められている

が，このような現象はすでに他の研究3～5）においても

認められており，実際栽培における一つの問題点とも

いえる．この発芽不良の原因として大橋ら3）はミシマ

サイコの種子自体の中に発芽抑制物質があるとみな

し，種子の流水浸漬により発芽を改善したことを報じ

ている．ともかく実際栽培においては発芽を揃えかっ

発芽所要日数を短かくすることが重要であるので，著

者らはこの問題について研究を行なっており，前報2）

でも若干この点にふれたが，本報では1968年に行な

われた播種前の種子処理と発芽との関係についての研

究結果を報告する・

材料および方法

　材料第1～2報の揚合と同じく1967年11月
川口清作氏の栽培ほ揚で採取した種子を紙袋に入れ，

さらに木造に入れて密封することなく一般室内で貯蔵

したものを供試した．

　供試種子の100粒重は下記の6処理区を通じ，

0．1259～0．1279gの範囲にあり各区間に有意差は認め

られなかった．

　種子処理の区別　つぎの6処理法を用いた，　1．無

処理，2．流水浸漬2時間，3．・流水浸漬10時間，4．

流水浸漬24時間，5．濃硫酸浸漬5分間，6．熱湯浸

漬2秒間．

　播種方法　播種床は第1～2報の場合と同じ木箱に
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Fig．1．　Effect　of　the　seed　treatment　prior　to
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　sion　in　running　water　for　24　hours，　T4：

　Immersion　in　concentrated　sulfuric　acid　for

　5minutes

焼V・た川砂を入れたものを用い，1箱当り100粒播

き，反複数2とし，約25～35。の温室内におV・た．

　播種年月日　1968年6月6日

　発芽締切年月日　1968年11月7日目播種後22週）

実　験　結果

　第1～2報の出合と同じく発芽の結果を1週間ごと

にまとめた累計発芽率をF19・1に示した・

　まず注目されることは熱湯処理区では発芽が全然み

られないことである．ついで硫酸処理区でも著しく発

芽が阻害され，比較的初期から残りの4区に比べて発

芽が劣り，総発芽率は19．5％で塩引との差が著し

v・．

　残りの流水浸漬の3区および無処理区に関しては発

芽の過程を通じて相互間の差はほとんどみられなく，

総発芽率は流水浸漬2時間区の43．0％が最高で，っ

V’で同10時間区42．5％，同24時間区40．0％，無処

理区37．5％の順に低下している．しかしこれら4区

間の差は比較的少なく有意性は認められない，

　以上の結果から熱湯処理，硫酸処理など従来硬実種

子などの発芽促進にとられている処理法はミシマサイ

：コの種子に対しては全く効果なく，これら両処理区で

の未発芽種子を発芽試験後調べてみたところ大部分が

黒変死滅し形がくずれていた．

　流水浸漬に関しては大橋ら3）は8時間の場合発芽促

進の効果のあることを報じているが，本実験において

は発芽の比較的初期においては無処理区がむしろ成績

がよく，流水浸漬による発芽促進の効果は認めがた

い．ただ本実験では種子の貯蔵期間が約7月で比較的

長く，かつ発芽試験が高温のもとで行なわれ，とくに発

芽の初期から中期にかけて7～8月の最も高温の時期

に当り，F19．1にみられるように平均温度が30。以

上になっている．第1～2報での採種の翌年1月ない

し3月播種の場合に比べて本実験では発芽開始がやや

遅れ，初期における発芽の山が明らかでなく，また第

9～12週ころの高温の時期に発芽速度が一旦低下し，

その後温度の低下とともに再び発芽が盛んになってい

ることなどは，上記の貯蔵期間や温度条件の影響によ

るものでないかと想像される．このように本実験では

ミシマサイコの発芽試験としては播種期，温度条件な

どについて好適でない面があるので，これら種子処理

の発芽に対する影響について他の研究結果と比較する

に際しては上記の点をも考慮に入れなければならない・

摘 要

　1）　無処理，流水浸漬それぞれ，2時間，10時間，24

時間，濃硫酸浸漬5分間，熱湯浸漬2秒間の6区のも

とで，ミシマサイコの播種前の種子処理が発芽に及ぼ

す影響につV・て1968年に研究を行なった・

　2）本実験でとられた方法に関しては発芽改善に有

効な処理法は見当らず，熱湯および硫酸処理は逆に悪

影響の強いことがわかった．

文 献

1）　宮崎幸男，杉山英彦：衛生速報，89，163（1971）

2）宮崎幸男，杉山英彦：衛生画報，90，158（ユ972）

3）大橋　裕，相川　茂：生薬学雑誌，19，32（1965）

4）藤田早苗之助，栗原孝吾：衛生試聴，S4，152

　（1966）

5）藤田早苗之助，川谷豊彦，栗原孝吾：衛生試報，

　85，　108　（1967）
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昭和46年度当所業務概況

所　　長　　川 城 巌

　昨45年度の当所「業務概況」の冒頭には当所史上

特筆しておかなければならない重要事項が述べられて

あるが，46年度においてもそれに優るとも劣らない問

題があった．しかし，今回はそれを後述することと

し，まず当年度予算概要から筆を進める．

　46年度予算概要の主要点を細別に取り上げて見る

と，まず厚生本省試験研究所費は約60，500万で，そ

の内訳の主なるものは人当経費（人件費）約45，300

万，動物舎特殊備品購入費約1，900万，人頭研究費約

9，200万（45年度の研究に従事する者1人当り62万

が46年度は67万に単価アップ），特別研究費（食品

に関係ある諸物費の安全性に関する研究）第2年次分

900万，研究用機械購入費（組織培養検査装置その他）

約830万，大気汚染測定隔心940万等である．これら

の項について前年度と比較すると，45年度分は約

55，500万で，この中には動物焼却炉設置工事費約740

万が含まれていたが，46年度の増額分留6，000万は職

員給与のベースアップと人当研究費の単価アップに主

としてよるものと見るべきであろう。次に血清等製造

および検定費（検定検査費）は約5，300万で，その内

訳は検定用機械購入費（低温灰化装置その他）1，100

万，検定検査材料費約3，800万であるが，これを前年

度に比較するとわずかに6万の増となる．しかし，地

方依譲や品目整理で検定検査件数が44年，45年度と

年度ごとに低下している現状からすれば，予想外の収

穫ともいえないことはない．次に原子力関係予算は約

3，100万で，前年度に比し約600万の増となる．結局

総予算額は約68，900万となり前年度より約5，600万

の増であった．

　次に本年度の試験，検査業務および研究の概況に触

れるが，まず検定検査等の件数の概略について前年度

のそれと比較しながら述べる．国家検定は2，000件

（東京，大阪の合計，以下同じ）をやや下廻り，45年

度とほとんど変わりないが，一斉検査は870件で昨年

度の451件をはるかに突破した．また特審も前者の場

合と件数および前年度との差においてほとんど相似の

様相を呈し，一般に医薬品関係の件数は昨年度より増

加した．次に製品検査件数は昨年度よりやや減少し，

約2，300件となったが，輸入食品検査はその逆に本年

度は6，000件になんなんとし，昨年度の3，014件のほ

ぼ倍に達する状況である．試行試験は昨年度の2／3強

にとどまり，また食品残留農薬試験，一般依頼試験と

も本年度はそれぞれ250件，121件で昨年度の2／3程

度となり地方衛研，大学等の協力があったことをも反

映している．

　以上を総括すると，輸入食品検査件数が異常に増加

し，ついで一斉取締試験と雨露の件数が相当増加した

ため，総件数において本年度は昨年度より約3，200件

増で12，700件余に達した．総件数のうち大阪支所扱

い分は25％強である（ただし製品検査は東京約900

件に対し，大阪約1，400件）．

　さて研究的要素をより多く含んだ，あるいは純研究

的業務については，各当該部長から提出された業務報

告が後続しているので，内容の概要はそれによって知

ることができるが，支所を含めての化学・微生物学部

門の基礎的研究の主なるものとしては，発がん性など

生理活性をもつ化合物の化学構造とその活性との相関

性や，それらの合成化学的研究，混合製剤の分析法や

安定性の研究，生化学的製剤の微量・迅速分析法の開

発，STP，キノホルム等のアイソトープ標識化合物の

合成およびそれらによる代謝の研究，天然有害物質

（マネコトキシンやわらびの成分等）についての天然物

化学的研究，医療用プラスチック材料の溶血，凝血作

用に関する研究，医療品の放射線滅菌とその影響に関

する研究，カーバメート系農薬の分析法と微生物によ

る分解産物の究明，マイコトキシンに関する衛生化学
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的研究，放射線照射食品の衛生化学的研究，食：品中の

ニトロソアミン生成に関する研究，標識デンプングリ

コール酸ナトリウムによる代謝の研究，医療用具の放

射線滅菌に関する細菌学的研究，薬剤の突然変異誘発

性の研究，医薬品，化粧品等の微生物汚染に関する研

究その他が挙げられる．また一方，生物学一部円にお

いても幾多の研究業績をうることができた．その主た

る研究の方向は医療品．食品，食品添加物，その他の

化学物質についての安全性のテストとその評価であ

り，長期慢性毒性，催奇形性，発がん性，次世代に及

ぼす影響，依存性，代謝，相互作用その他が研究内容

となるが，なお発がん機序，がん原性物質のスクリー

ニング法の開発などの研究も行なわれた．

　また数年来継続中の発熱性物質の研究（支所）もな

お精力的に続行されている．そこでこの広範な領域に

わたる諸研究については，その題名を掲げるだけでも

限られた紙面においては全く不可能であるから，せめ

てその項目概数だけでも翻rlして示すことにしたい．

すなわち，特調費によるものや特行試験研究を含めた

医薬品関係（キノホルム等）8課題，食：品関係17課

題，農薬，PCB，および有機水銀，カドミウム化合物

など有害性重金属関係22課題，その他（プラスチック

材質なども含む）8課題などとなるが，いずれにして

もこの方面の研究は今後ますます質的に複雑化すると

ともに項目も増加するであろうことを覚悟しなければ

ならない．

　なお当所の研究はそのほとんどが理化学部門と生物

学部門との密接な連係のもとに推進されているもので

あること，および第2年次機関特別研究の推進内容も

上述の中に含まれるものであることを付記する．

　次に特に規格基準設定のための原案やそれに必要な

試験法の作成，実態調査試験等も相当なボリュームを

占めている．たとえば第8改正で日本薬局方第1部お

よび第2部は46年4月1日頃生省告示第73号をもっ

て公布されたが，作成作業の実質的な面の大部分を分

担している関係部は僅少な予算と極端な人員不足の悪

条件の下で，所定の作業目標を達成したことは大いに

評価されるべきであろう．また主として缶詰まぐろお

よび毛髪中の無機，有機水銀の含有量試験，化粧品原

料基準作成に必要な試験・調査，食品中農薬残留基準

設定に必要な植物性および乳肉食嚢中の残留農薬実態

調査，その中でも45年度から引き続き社会的問題と

なっていた牛乳，母乳中のβ一BHCによる汚染の実態

調査は各方面から注目をあび，また第3版食品添加物

公定で1：作成に必要な試験・調査が閃始され現行規格お

よびそれに関する試験法のレビュウ，改正に着手し，

また新指定添加物の規格設定や使用基準改正にともな

う試験法の改訂等の作業が行なわれた．

　さて本年度に入ってからの食品衛生上の大問題とな

ったものには，PCBによる環境汚染に端を発した食

品のPCB汚染問題の発生があるが，これについては

特に上述試験研究業務から抽出し概説する．PCBが

有機塩素化合物としてBHC，　DDT等と生理的にきわ

めて近似的性質を有することと，このものが霞気工業

および機械工業等の広い分野において多目的に利用さ

れている化学物質であることなどから，先年北九州地

方に発生した穣油中毒事件の経験からまず食品汚染物

質としてのPCBについて社会的恐1量感が全国的に巻

き起こった，そこで厚生省，氷産庁官は協力して科学

技術庁特別研究促進調整費を得て，PCB分析法（水，

食品などを対象とする）の確立，食品関係のPCB汚

染実態調査，PCBの長期毒性試験の3本柱を建て，

それぞれ関係分野の専門家による組織を作って作業に

着手した・各班の責任者は上記柱の順に川城，当所食

品部長および毒性部長である．各瑳とも関係ある大

学，地方直島等数個所からの専門家の参加，協力をえ

て本年度中にある程度の目的は達成できたが，とくに

実態調査，長期毒性などについては，さらに作業を継

続する必要を痛感する．なおPCBに関しては食品に

関係あるものとして，容器，包装紙の類にまで汚染の

実態が明らかにされてきた．なお本問題の処理，対策

としては取りあえず，印刷インク，包装材料など開放

性用途のものにはPCBの使用を禁止し，トランス，

コンデンサーその他の閉塞性のものについてはPCB

の使用を認めるが，その廃品の回収を厳重に行なうよ

う行政指導した，しかし食品については将来に大きな

問題が残されている．

　次に本所図書館の業務内容もますます拡大し，調査

月報の需要面は増加の一途にあり，また昭和49年春

の本所創立100周年を記念する事業の一つとしての国

立衛生試験所100年史の編さん作業もいよいよ活況を

呈してきた．

　薬用植物栽培試験場については，各場とも人員不足

の苦境において，よくその業務に千進しているが，西

洋医学に対する東洋医学の認識向上，わが国における

農業構造の変化を背景とした生薬生産と国際的需給関

係，南方天然薬用資源の開発協力など身近かな問題点

を拾ってみても，互いに関連性を有しながらそれぞれ

熟慮すべき諸点があり，今後の栽培試験揚の運営は植

物育成技術の革新も大いに取り入れ新時代に適応した

新体制を整え，国民の保健衛生により多く貢献しうる

ような姿勢を持たなければならないと考える．
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　さて以上で試験研究部門についての概要は終りとす

るが，なお残されたものとして定員削減と筑波移転問

題がある．

　前者については，すでに44，45，46年度におV・て

総計9名の削減を申し渡され各年度3名あて捻出して

きたところであるが，またまた閣議決定の旗印の下に

47，48，49年度の3個年間に15名の定員削減を命ぜ

られた．国の政策では自主的な科学技術の振興を叫け

び，入間のための科学の発展を強調する一方，人の保

健衛生に直接の関係をもつ厚生省附属試験研究機関の

定員にすら削減の斧をふるう当局の意向を如何に解釈

してよいものであろうか．

　さて筑波研究学園都市への移転問題であるが，この

問題はすでに昭和36年から発生しており歴史は長い・

しかしその後，38年頃から厚生省試験研究機関にも移

転案を積極化する様相が見え始めてきたが，各機関と

もその構想は納得し難いものとの態度を持し続けた．

45年5刀筑波研究学園都市建設法が制定公布されるに

及んで研究学園都市建設推進本部（長は首都圏整伍青委

員会委員長，部員は関係各省庁事務次官）は移転促進

のための方策を次々に策定し，各省庁もその附属研究

機関について逐次具体的な結論を出すようになり，厚

生省は推進本部から移転機関の決定を迫られるような

状況となった．そこで厚生省当局も学園都市移転対策

推進会議を行政サイドの関係者のみをもって組織し事

務次官が長となり，9附属研究機関と移転に関し本格

的に談合する体制をとるに至った．そこでわれわれ機

関長会議では，46年12，月16日厚生省の機関は他省

庁機関とは異質の，人問生活に密着した試験・研究を

行ない，かつ近在関係諸研究機関との密接な協力の下

に研究が遂行しうるものであるなどの理由から移転に

は賛成し難い旨を文書をもって省内関係方面に申し入

れ，また各機関職員組合もわれわれと同趣旨の運動を

展開した．12月20日の第1回対策推進会議には9機

関長（副長も含む）が招集されたが，この席で移転予

定機関として当所の他，予研，栄研，公衆衛生院の4

機関が挙げられた．続いて24日には薬務局長，薬事

課長等が本所を訪ね衛試移転について討議が行なわれ

たが，わが方の考え方はいずれの場においても一貫し

て変わることなく談合も物別れの形となった．

　なお機関長会議の文章あるいは当所自体が出した意

見書などの内容については広く公表されていることで

もあるので記述を省略する．

　さて昭和47年も年あけとともにこの問題は再燃し，

早くも1月11日には関係4機関長が会合して17日に

予定されている推進会議に臨む対策等について熟議し
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た。しかし17日の会議も問題解決の糸口も見出しえ

ず散会した．翌18日には薬務局長，局参回忌が重ね

て来所し，わが方の主張点の細部に及んで討議検討が

行なわれた．

　その後，：事務次官の嘱し出でにより，関係機関長が

それぞれ個別に次官と面談する機会もあったが様相は

なお混沌たるものを思わせるのみであった．このよう

な状態のまま時間は経過し，その間省内においては事

態拾収のための討議も行なわれたことであろうし，ま

た学園都市建設推進本部長からのプレッシャーも報道

されたりしたが，2月15日には大臣，両次官その他省

内関係幹部出席のもとに推進会議が開催され，関係4

機関長が呼び出された．この時はとくに政務次官から，

より積極的に移転決意を4機関長に迫ると感ぜられる

揚面もあったが，しかしこの会議においても機関長側

の素志は一貫しており，結局何等の結論もうることな

く終った．

　そのうちついに3刀21口推進会議開催につV・て4機

関長出席せられたき旨の通知が到着した，この日は省

側の移転に対する意志決：定の最後的通告を行なう日と

なった訳であるが，その内容は当所に関しては天然薬

用資源開発センター的構想のものを，また予研は実験

動物研究センター的構想のものをそれぞれ学園都市に

建設するというものであって，厚生省としてはこの案

をもって移転に関する厚生省最終方針と固め，これを

閣議決定まで持ち込む決意を明確に打ち出したのであ

る．なお閣議決定に際しては国立衛生試験所の一部

国立予防衛生研究所の一部という抽象的表現を取る旨

省当局より申し添えがあった．

　以上が本稿冒頭において46年度も特筆大書すべき

重大事項があると書いたその内容であるが，これで10

年余に及んだ筑波研究学園都市移転問題の大綱は近く

閣議決定として結末をつげる状態になった訳である．

しかし当所，予研に関する「一部移転」の件はまたま

た来年度の宿題として尾を引くこととなった．

　次に46年度中の主なる人事異動については，4月

に長沢生物化学部長，8刀に川谷春劇論場長と吉村大

阪支所薬品部長，12月に寺島同所食品部長が勇退さ

れ，上記順に川村部長，佐藤場長，持田部長，野村部

長心得がそれぞれ発令された．また事務部門において

も今村会計課長にかわって飯島課長，黒田庶務課長に

かわって横尾課長となり，安藤庶務課補佐が業務課長

に昇格，安藤補佐のあとには厚生省より月川事務官が

着任した．

　また受賞関係では，前所長石舘先生が春季叙勲で勲

二等旭日重光章を賜り，秋には前々所長刈米先生が個
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人の部で，食贔衛生の発展に貢献したことによリ保健

文化章（第一生命保険KK）を受けられた．御同慶の

至りである．

　また海外技術協力面ではタイの生薬研究部門および

スリランカ（もとのセイロン）の薬品検査所に対し医

療協力の一環として，専門家派遣，機材供与，研修生

の受け入れ等が前年度に引き続いて行なわれた．

合成化学研究部

部長鈴木郁生
　1．発がんと化学構造に関する研究

　i）4一アジドキノリン1一オキシドおよび関連化合物

の突然変異誘発作用およびプロファージ誘発作用につ

いての研究

　昨年はアルキルニトロソアミン類15年中ついて研

究を行ない興味ある知見をえたが，本年は恩義トロキ

ノリンユーオキシド（4NQO）と化学講造ならびに化学

反応性が類似しているアジドキノリン編年種について

検討した．一般にアジドキノリン類は微生物に対する

突然変異誘発作用を示すが，4－NQOに比して弱く，

その迅雷はキノリン骨格上のアジド基の化学反応性の

強さに比例することがわかった．なおプロファージ誘

発作用についても実験中である（衛生微生物部と共同

研究）．

　ii）N一ニトロソアミン類の発がん性に関する研究

　マウスに腺胃がんを特異的に作る1－methyl－3－nitro

－1－nkrosoguanide（MNNG）に関連する発がんと化学

構造に関する研究において，昨年度はMNNG関連化

合物15種を合成し，これらについて微生物に対する

突然変異誘発作用およびプロファージ誘発作用を検討

したが，本年度はさらに上記1ヒ合物の発がん活性およ

び細菌に対する作用との関連を明らかにするため，そ

の6種の化合物について実験を行ないつつある（国立

がんセンター生化学部と共同研究）．

　また特異的に白血病を作る1－butyl－1－nitfsourea

（BNU）の関連1ヒ合物4種，および胃がん発生化合物

ユーmethy1－3－acetyl－1－nitrosoureaを合成し，その毒性

試験，発がん実験を続行中である（薬品病理部と共同

研究）。

　lh）N一ニトロソアミン類の発がん機構に関する研

究

　発がん物質である3，4－benzpyrene，4－hydroxy　ami．

nQquinollne－1－oxideは光照射または水溶液中で撹｝1ト

することによってフリーラジカルを生成することが知

られている，また生体内で生じたフリーラジカルは発

がんの活性中間体になる可能性のあることも指摘され

てV・るところである．今回MNNGが光照射あるいは

水溶液中で撹奏することによってフリーラジカルを生

成することを発見し，生成の条件，フリーラジカルの

性質，構造などについて検討を加えた．その結果，ラ

ジカルの生成は撹挫の場合には1～2日でラジカルの

シグナルが検出され，3－5口で最大に達する．また

ラジカルの生成はpHに依存し，　pH　3～5で最大と

なり，pH　2以下またはpH　9以上ではほとんどラジ

カルのシグナルはみられない．pH　3削5でラジカルが

最大となる事実は，この化合物が強力な胃がん発生作

用をもつことと関連し興味がある．

　以上のほかMNNGおよびその類似1ヒ合物の光反応

が検討され，ラジカルの生成，発がん活性との関連に

ついて実験が行なわれた（国立がんセンター生物物理

部と共同研究）．

　以上の研究の一部は厚生省科学研究費および文部省

科学研究費によって行’なった．

　2．生理活性を有する化合物の合成化学的研究

　　i）制がん活性をもつN一（2－chloroethy1）一Nノーnitro－

N－nltrosoguanidine（CNNG）および関連1ヒ合物の合成

　CNNGは文献による一般的方法では収率が悪い・こ

の点を改良する目的で研究を行ないアジリジン中間体

を経由する方法を開発，好収率でこれら化合物を得る

ことに成功した．この方法は一般にN一（2－chlorQethyl）

一N－nitroso基の導入法として利用できる．

　ii）窒素複素環化合物のIing－chain　tautQmerismの

研究

　この研究は前年においてかなりの成果を挙げるとこ

ろまで来たが，なお展開し，新しい含窒素9員環化合

物を得，その生理活性を検討中である・

　ilリピリグジンおよびシンノリン類の合成

　新医薬品の開発は，既知医薬品の構造修飾1こよる場

合が多いが，化合物の構造を修飾するためにはその化

合物の合成化学的研究を進めな｛ナればならない。ヒ。リ

グジンおよびシンノリン環を有する医礁1’、は覗在まで

二，三を数えるに過ぎない．その原因はこれら化合物

の合成化学的研究の未発展によると考えられ，従来よ

りこの方面の化学について研究を遮めているが，本年

は，ニトロシンノリンと求核試薬の反応および4一ニト

ロー3，6一ジメチルピリダジン1，2一ジオキシドの還元反

応について研究を行ない，かなりの知見を得た・合成

化学的にえられた化合物については近くその制がん

性，抗菌性などを検討する予定である・



業 務

薬 品 部

部長　井　上　哲　男

　概　要　第8改正日本薬局方の作成作業が一段落し

たことにより，その作業量を若干研究方面に向けるこ

とができると期待したが，一斉取締試験の検体量が予

想以上に多く，特別審査（鎮痛解熱剤関係）件数も昨

年度の約2倍に増えたこともあって，本年も各種検定

検査業務に勢力の大半を注がざるを得ない状態となっ

た．しかし，本年は若干なりとも混合製剤に対する安

定性およびその試験法について，その足がかりとなる

基礎的研究に着手し得たことは望外の喜びである。

　また，コロンボ計画によるセイロン国の医薬品検査

所の援助については，専門家（3名）の派遣，器材供

与，研修生の受け入れが引続き行なわれ，セイロン国

Drug　Quality　Control　Laboratoryの充実に寄与した．

　業務成績
　業務の内容は，国家検定，国家検査，特行試験，一

斉取締試験および特別審査試験などであり，その成績

はつぎに示すとおりである．

1）国家検定

　ブドウ糖注射液が前年に引続いて最も多い件数を示

し，全体の約35％を占め，ついでエタンブトール

（26％），エタンブトール錠（23％），避妊薬，リンゲル

液，2一プロピルチオイソニコチナミド錠，2一プロピル

チオイソニコチナミドの順となっているが，総件数に

ついては昨年度とほとんど変わっていない．

2）特行試験

　昭和45年12月に「毒物及び劇物取締法の一部改正」

にともなって，トイレット洗浄剤の試験法（12件），

衣類防虫剤の試験法（3件）など，規格および試験法

作成のための資料作成依頼があり，今後これに関係す

る件数は増大するものと思考される．なお，麻薬関係

は11件であった．

3）一斉取締試験

　本年度取り扱った品目は水性点眼液（134件），アス

ピリンおよびエトキシベンズアミドのいずれかを含有

する感冒用散剤，錠剤，カプセル剤（155件），添加ブ

ドウ糖注射液（12件）であり，この件数は例年に比し

顕著に増加したものであり，本年度の当部の勢力の大

半を費したものといえる．

4）　特別審査試験

　昨年度に比し，鎮痛解熱剤に関係する件数は約2倍

に増加し，新医薬品に関係する件数は横這い状態であ
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つた．

5）その他
　臨床診断用医薬品「（仮称）基準および殺虫剤基準に

関する基礎データの作成のための作業を行なった．

　研究業績
　業務の内容は，医薬品の規格および試験法の作成に

関する研究，分析法に関する研究，医薬品混合製剤の

安定性に関する研究，麻薬の試験法に関する研究，麻

薬および習慣性薬品の鑑定に関する研究がその主な

ものであるが，本年度は特行試験に関連して殺虫剤

DDVPに関する安定性を含めての研究，および電気

的抽出法による製剤分析が新規の研究として取り挙げ

られ，医薬品混合製剤の挙動解明のための第一歩を踏

み出したものといえよう．

　本年度行なった研究の主なものは，下記のとおりで

ある．

1）　規格および試験法作成に関する研究

　　i）混合製剤の分析について（9）

　（エトキシベンズアミド，4ム塩酸メチルエフニドリ

ン，グアヤコールスルホン酸カリウムおよび塩酸ジフ

ェンヒドラミンの新定量法）

　ii）ガスクロマトグラフィーによる防虫剤中の

DDVPの蒸散量の測定に関する研究

　iii）トイレット洗浄剤の試験法に関する研究

2）分析法に関する研究

　　三）殺虫剤中のDDVPの新定量法

　（アルカリーケトン法による呈色法を再検討し，呈

色機構の解明を行ない有用な定量法を確立した）。（厚

生科学研究）

　ii）ナリジクス酸とアルデヒド類との反応に関する

研究

　（日本薬局方ナリジクス酸の確認反応の一つである

50％％硫酸中でバニリンとの反応の改良および発色

機構の解明を行ない，定量への応用について検討を試

みた），

　iii）オルトヒドロキシナフタリンカルボン酸類のけ

い光定量

　iv）サリチル酸類のホウ酸錯塩の発けい光性と構造

との関連について

　v）混合製剤の分析に関する研究（第23報）

　混合製剤中の塩酸ジフェンヒドラミンの定量

　vi）電気的抽出法による製剤分析（第1報）

　（文献記載の電気的抽出装置の改良と，各種軟膏基

剤中からの塩酸ピリドキシンの抽出率を検討し，定量

法を確立した）．

3）　医薬品の安定性に関する研究
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　i）DDVPおよびその製剤の安定性に関する研究

（本品についての安定性に関する研究報告はほとんど

ない．本報においては油剤中，水溶液中の安定性およ

び種々の共存物質の安定性に及ぼす影響に関し，若干

明らかにすることができた）・（原生科学研究）

4）麻薬に関する研究

　i）アトロピン，スコポラミン配合製剤中のアトロ

ピン，スコポラミンのTLCによる確認

　ii）アヘン製剤中のモルヒネの定量（第1報）

　アヘン散およびアヘントコン散について

　iil）非水滴定法の麻薬類への応用（第1報）

　塩酸モルヒネの定量

　iv）合成麻薬に関する研究

　LSD標準品の製造について

　トv）生育中の大麻成分の変化に関する研究

　vi）非水滴定法の麻薬類へg応用（第2報）』

　塩酸アヘンアルカロイド中の他のアルカロイドの定

量

vii）非大滴定法の麻薬類への応用（第3報）

　アヘンアルカロイドアトロピンパパベリン．注射液中

の塩酸パパペリンの定量

生物化学部

部長川村次良
　概要昭和46年7月16日付で標準品製造室長川

村次良が部長に，木村俊夫技官が標準品製造室長にそ

れぞれ昇任した・業務および研究内容については，従

前と大きな相異はないが，製剤関係の試験法の確立お

よび新標準品の規格作成に重点をおいた．

　業務成績

　1．国家検定：前年度約23％減であったインシュ

リン製剤が約21％増（123件，不合格品2件）とな

り，例年増減の少なかった脳下：垂体後葉関係製剤は約

9％減（62件，不合格品1件）となった．不合格の理

由は，インシュリン製剤では品質以外の過誤によるも

のであり，脳下垂体後葉関係製剤では無菌試験で不適

となったものである．

　2．一斉取締試験：眼科用コルチコイド含有製剤

23件．

　3．特別審査試験：ホルモン関係7件，酵素関係5

件，合成ペプチド類，抗酵素作用を有する物質および

それらの製剤が新医薬品として目だった．

　4．一般依領試験：ビタミン関係（塩酸チアミン標

準液）1件，ホルモン関係1件．

　5．標準品製造：新規標準品である酢酸ヒドロコル

チゾン，酢酸プレドニゾロン，薄層クロマトグラフ用

酢酸レチノール，薄層クロマトグラフ用パルミチン酸

レチノール，葉酸の5品目を告示（昭和46年11月5

日原生省告示第349号）し，製造予定品目であるG一ス

トロファンチン，デスラノシド，プレドニゾロン，ラ

ナトシドCの4品目については，原料の選定を終っ

た．

　標準品の製造品目および製造数且などについては，

巻末の出納状況表を参照されたい．

　研究業績
　最近，生化学的医薬品の分析法は，超微」氏化，迅速

化に向って著しい進歩をみせているが，その反面，生

物化学的製剤の多様化によって細分化された試験法な

らびに力価の表現が，ときとして使用上の混乱を招く

ため，共通した検定法の確立と標準品を制定して単位

の統一を図るように研究課題を考慮した．

　1．天然下垂体後葉ホルモンに関する研究

　Neurophysin　I，　IIとオキシトシン，バソプレシンと

の結合様式について研究してきたが，子宮筋中にもオ

キシトシンと親和性のあるたん白質の存在を想定し，

その検索へと発展させている．

　2．　インシュリンの免疫化学的研究

　インシュリン検定の微量化と，種特異性のあるイン

シュリンの化学構造と免疫化学的反応機構の相関性に

関する研究を計画したが，本年度は特記すべき成果は

挙がらなかった．

　3．ヘパリンの比較生化学的研究

　標準品を使用した種特異性のあるヘパリンの検定に

際し，問題となる二，三の事項について指摘した・

　4．Voges－Proskauer（V－P）反応の応用に関する研

究

　V－P反応の機構を解明し，その中間体の化学構造

を決定したが，さらに臨床分野ならびに抗生物質の定

量など，その適用範囲の拡張について発表を行なっ
た．

　5．酵素製剤の力価検定法に閲する研究（厚生科学

研究）

　消炎酵素製剤のうち，特に混合酵素製剤の力価検定

法について報告した．

　6．　ウロキナーゼ製品の力価検定および単位の統一

に関する研究

　ウロキナーゼの生物化学的検定法として，試験管

法，平板法などがよく知られているが，WHO標準品

を対照として市販ウロキナーゼ製品の力価を調査した

ところ，検査方法によって測定値に明らかな差を見い
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だした．

　7．葉酸の純度試験に関する研究

　葉酸標準品の作成にあたって，薄層クロマトグラフ

ィによりWHO標準品およびUSP標準品と比較
し，不純物と考えられるプテリジン類の純度試験に関

してその検出限度を検討した．

　8。軟膏に含有されるコルチコイドの定量法および

その妨害物質に関する研究

　コルチコイド含有製剤の一斉収去試験の経験に基づ

き，成分，基剤などを分類し，コルチコイドの微量定

量に際しての試験法ならびに妨害物質を検討してその

統一試験法の確立に努力している・

放射線化学磯

部　長　浦久保　五　郎

　業務成績

　1）　放射性医薬品の特別審査試験

　クエン酸鉄アンモニウム（59Fe）キット（アイロソル

ブー59），塩化ストロンチウム（85Sr）（ストロンスキャ

ンー85），Disod｛um〔3，3L（tetrabromophthalizidene）一5－

iodo－6，6’一hydroxybenzene　sulfonate〕　e311）　匙セ詰手ミ夜

（BSP－131注），モリブデン99（9gMo）一テクネチウム

99m（99mTc）ジェネレーター（ミニカウーTc），硫化テ

クネチウムコロイド（99mTc）注射液（テクネコロイド），

トリヨードサイロニン（捌1）（サイロノくック）などにつ

いて必要な化学試験と書類上の審査を行なった，

　2）　放射能汚染調査

　原子力発電施設の排水中に誘導放射性核種が存在ナ

ることが問題とされたため，海洋生物中の60Co分析

法を検討し，科学技術庁放射能測定基準化委員会に，

その分析法の案を提出した．

　研究業績
　1）放射性医薬品の品質基準に関する研究

　クエン酸ガリウム（67Ga）およびクエン酸鉄アンモ

ニウム（69Fe）など，クエン酸塩の純度試験法としての

ろ紙クロマトグラフ溶媒系を検討した．

　従来，クエン酸鉄の展開溶媒には希アンモニア水が

用いられてきたが，Rf値がさわめて大きく，純度試

験法としては適当とはいえない．そこで，これに種々

の有機溶媒を混和して検討した結果，0．28％アンモニ

ア水一アセトンー水＝2：3：4の溶媒系でクエン酸ガリ

ウムはRf＝0．45付近にスポットを認めた．

　展開溶媒にクエン酸ナトリウムを混和した系を用い

ると，きわめてシャープなうジオクロマトグラムが得

報 告 169

られる。すなわち，M／10クエン酸ナトリウムーエタノ

ール（A）＝15：21（1），15118（H），15：15（皿），15：

12（IV），15＝9（V）またはM／10クエン酸ナトリウム

ーアセトン（B）＝・15＝21（1），15＝18（H），15：15（皿），

15112（IV），15：9（V）などの溶媒系で展開すると，

クエン酸ガリウムは（A）一（IV），（B）一（H）でRf＝0・5

付近にスポットを認め，エタノール，アセトンの比率

が減少するにつれてスポットはまとまったままRf値

は上昇する．クエン酸鉄は有機溶媒比の少ないほど

（たとえば（A）一（V）Rf＝0．79，（A）一（IV）Rf＝0．72，

（B）一（V）Rf＝0，83，（B）一（IV）Rf＝0．75）まとまりのよ

いスポットを示した．

　しかし約20cmの展開に要する時間が（A）系では

4～5時間，（B）系では9～10時間と展開時間の点か

らも（A）系の方が優れている結果を得た．

　2）STPの標識につV・て

　精神幻覚剤STPにつV・て，合成により14Cを導入す

ることを研究した．結果が思わしくなV・ためWilzback

法による3H標識を行ない，標識に成功した・本研究

は46年度医療研究助成金によって行なった，

　3）キノホルムー1℃の代謝研究

　キノホルムによるSMON症状の発現が，ある種の

キノホルム代謝産物に由来するとの観点に立って本研

究を行なった，

　Skraup法に従ってglyceroi－1－14Cを標識原料とし

てキノホルムー2（または一4）一14Cを合成した．

　キ・ノホルムによりSMON発症を認めない実験動物

例として今回ラットを選び，10％の割合いにCMCを

混和したキノホルム水性懸濁液を一回または連続投与

したときの糞，尿中の放射能の排泄率，尿中の抱合体，

非抱合体分画の放射能分布および尿中代謝産物の探索

を行なった．その結果，

　i）尿中の全放射能，経日的排泄率，抱合体および

非抱合体分画の放射能分布などの様相は一回投与，連

続投与のいずれの群にも著明な差は認められなかっ
た．

　ii）ろ紙クロマトグラフィー，薄層クロマトグラフ

ィーで尿中の代謝産物を検索した結果，いずれの群に

おいてもキノホルムのグルクロナイド，サルフェイト

以外に検出されなかった．

　ラットにおいてはキノホルムによるSMON様症状

の発現に成功した例はない．したがって，もしキノホ

ルムによるSMON発症に抱合体以外のminor　meta・

boliteが関与しているかもしれないという観点に立っ

て考えてみると，SMON発症動物では，ラットでは

みられない他の代謝産物の産生があるということ，す
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なわちキノホルム代謝に種差があることが予想、され得

る．

　本研究はスモン協議会の研究費によった．

　4）　N一（1－phenylethy1－1＿14C）一3，3－diphenylpropy1．

amineの代謝に関する研究

　表題の化合物はセゴンチン類以の冠拡張剤である・

1℃でラベルしたものを用い，ラット体内の代謝を研

究した．

　5）　フェルラ酸の体内分布と代謝に関する研究

　フェルラ酸はカシンベック病の病因物質としての疑

が持たれている．そこで2位に1℃で標識したトラン

スーフェルラ酸を合成し，ラット（体：重信409）を用い

て排泄，体内分布および尿代謝産物について検討した．

　本物質投与後，尿中へは投与量の55％が投与後6

時間以内に，24時間以内で70％であり，また，呼気

中へは24時間以内に投与量の6．3％がそれぞれ排泄：

された．

　体内分布は尾静脈注射一回投与し，約20の臓器に

ついて経時的に14Cの臓器親不口性を求めた，投与後6

時間目で筋肉のRSAから，耳下腺（11．47）と副帥

（11．02）に非翫に高い値を示し，顎下腺（5．79），骨ズ

イ（4．16），肝臓（3．71），脾臓（4．71）の順に親和性を

示した．2・1時間日にはほとんどの臓器中の1℃は筋

肉の水準まで低下したが，なお耳下腺（3．49），腎臓

（3．93）および腸管（3．03）に高いRSAを認めた．一

方辿続投与からも耳下腺（17．4），副腎（9．10）および

骨ズイ（11．3）に高い値を確した．

　尿代謝産物はエーテル抽出法により，酸性画分およ

び水可溶部に高い放射能を認めたが，他の画分中から

は優位の放射能は検出されなかった．酸性二分中の主

なるものは未変化体，シスーフェルラ酸およびm－

Hydroxyphenyl　propionic　acidをTLCのRf値お

よび同位体：希釈法から同定した．水肺二部の七分につ

いて目下検討中である．

　6）カドミウムの生体内運命に関する研究

　薬理部と協力して研究を行なった．

　7）セレン化合物の生体内運命に関する研究

　75Se標識セレン化合物をラットに投与し，ラット肝

臓中におけるセレンの化学形について研究し，また血

液成分内における分布について調べた．

　8）226Raの微量分析法の研究

　原子力発電あるいは核燃料処理施設の設立で放射能

汚染が問題とされつつあるが，人体に対し最も危険と

されている天然放射性核種の226Raについては，その

測定の困難さから，わが国では環境試料中の分析が充

分に行なわれていない・そこでその微量分析法を早急

に確立するため，新しい検出器の試作と226Raの化学

分離操作について検討し，従来行なわれている方法を

改良し，感度および精度を大きく向上させた．

生 薬 部

部　長　　名　　取　　信　　策

　概要生薬はその天産物としての特性から，規

格。試験法は複雑な問題を含んでいるが，一斉取締・

特別密査等に関連して丁丁生薬を中心として，その品

質向上に努力を続けた．

　コロンボ計画によるタイ国薬用資源開発計画の協力

を継続し，9月には年次協議のため名取がBankokへ

出張した・

　医薬的利用を目標とした植物成分の研究について

は，数年来行なってきたキノンの化学的生化学的研究

を一応終了し，高等菌類のイソプレノイド・タイ薬用

植物成分の研究を継続中である・

　一鞭年度から本格的にとりあげてさた天然有害物質

の研究が，本年度は当部の研究の中心課題となった．

　業務成績

　1）一斉取締・特別行政試験：本年度は「ジャコ

ウ」，「ゴオウ」の2品目について，製造業者が原料と

して在庫するものを対象として一斉取締を行なう一

方，輸入時のものについて同品目を対象として早行試

験を行なったが，「ジャコウ」についてはスガンディー

パウダーによる芳野がきわめて問題であることが明ら

かにされた．

　2）特別密査：カゼ薬試験法に基づいて，配合され

た生薬の審査を行なった，

　研究業績

　1）生薬および生薬製剤の規格・試験法の研究：前

年度に引き統きベルペリン定量法，大黄の純度試験等

第8改正日本薬局方以来の指題のほか，「ジャコウ」

とその増量に川いられるスガンディーパウダー等につ

いて，形態学的研究と化学的研究を併せて行なった・

　2）：東洋薬物の基原・形態等に関する研究：引き続

きタイ国産生薬を中心に研究を行なった．

　3）主要薬用植物の原種解明のための花粉，染色体

の調査研究：ダイオウ，オウレン，シャクヤクその他

について覇培養を行ない，その再分化について予試験

的研究を行なった．

　4）　医薬資源植物調査：資源植物調査（四国石町二

五πg8”印属植物の採集その他），標本作成，薬用植物

情報の編集等．



業 務

　5）医薬的利用を目標とした植物成分の化学的研究

　i）カキ科植物のナフトキノン類：日本産のカキ属

　7種について検索を終り，約20種のナフトキノン誘

　導体を分離，うち10種の構造を明らかにし，各種の

　生物活性も試験して本研究を一応終了した，

　ii）坦子笹サルノコシカケ類のイソプレノイドの研

　究：従来の検索を進め，とくにステロールの同定を

　行なった．

　iii）タイ国産薬用植物の成分研究：降圧作用がある

　といわれる五〇rαηぬ‘∫ρ8舵απ4πぜ5の成分につい

　て研究．

　6）天然有害物質の化学的研究（文部省および厚生

省がん特別研究費による）

　i＞マイコトキシンの化学的研究：食品より分離さ

　れた多数の苗心中1次スクリーニングで毒性の示さ

　れた10菌株についての予試験，Pゐ。ηzα属の代謝産

　物の構造研究，C加8fO’πf～〃πg1・う05z‘那の多核分裂

　促進物質（indole誘導体）の分離と構造研究等を行

　なった．（真菌室・東大医科研と共同研究）

　ii）発がん性物質の検索を目標としたワラビの成分

　研究：前年度に引き続き，ワラビ成分の系統的分離

　をマウス・ラッチに対する急性および亜急性毒性試

　験，He－La　ce11に対する試験と平行して行なう一方，

　発がん実験の準備としての試料も作成した．現在ま

　でにワラビの特殊成分として，約20種の1－indanone

　誘導体を分離し，物理恒数，相互変換によってそれ

　らの構造を明らかにし，またその毒性についても検

　蝕した．（東大医科研と共同研究）

　7）栽培薬用植物の成分分析

　8蜘’αr8伽η4fαηαのsteviosideの分析その他栽

培試験場の研究に協力した．

療 脚 部

部長　大　場琢磨

　概　要　機器による医療が発展するにつれ，ようや

く世間一般のこれに対する安全性への関心が高まりつ

つあるが，医療機器類に対処する国の行政ならびに研

究の体制が誠に手薄なことは憂慮にたえない．そこで

当部が中心となって，過去に告示された医療用具の基

準（17品目）をまとめて解説し，これに142の関連

JIS規格を加え「医療用機器基準解説」を2年がかり

で完成した．本書が基本となり，発展に役立っものと

信じている．

　昭和47年度予算において当部に日常家庭用品中に含
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まれる有害物質の試験検査ならびにこれらの研究を行

なう「家庭用品室」が設置されることが決定した．新

聞紙上で衆知のごとく厚生省としてもこの対策に乗り

出したもので今後の推移が注目される．

　業務成績
　1）　基準作成

　昭和46年7月19目付官報（厚生省告示第278号）

に「入工心肺用ディスポーザブルセット基準」が載せ

られた．

　引続いて研究中の人工弁の基準についても薬理部，

東京女子医大等との協同により今年度内に原案を完成

し，昭和47年6月医療用具特別部会で審議される運び

となった．この基準では機械的消耗と血液凝固とが問

題点となった．

　現在は心臓ペースメーカーの基準は循環器学会と連

絡をとりつつ検討を行なっている．

　毒劇物取締法によるトイレット洗｝條用塩酸容器（プ

ラスチック製）の基準を作成し，昭和47年5月に告示

された．

　2）　一斉取締試験　　　　　　　　　．

　昭和46年度にはディスポーザブル輸液セットについ

て10社13製品について試験を行なった結果，ゴムの

連結管の溶出物試験中の過マンガン酸カリウム消費量

で不適となったものが3検体あった．ゴム管は溶出物

が多く発熱の原因ともなるので，今後，長さを減らす

か，合成ゴムに切替えるかするように検討している・

　3）輸出検査

　腸線縫合糸77件のうち不適は4件であった・抜取り

方法の改正は依然として進行していない・

　4）特行試験

　コンドームの自動販売機内における耐熱耐寒試験な

ど7件があった．

　5）依頼試験

　医療用具および衛生材料など43件について試験を行

なった．

　6）理化学試験室の業務

　核磁気共鳴スペクトル（NMR）および赤外吸収スペ

クトル（IR）の所内外の依頼測定を行なV・，　IRの所外

の依頼試験は4件を行なった．

　共通機器として昭和46年度に購入され管理すること

になったものは自記旋光分散計（日本分光ORD・UV　5

型），二波長分光光度計（日立356型）および低温灰化

装置（IPC－1003　B型）の3種である．

　47年度には円二色性測定装置，二重収束質量分析計

が予定されている・
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　研究業績

　i）ディスポーザブル戯評縫合糸の規格化に関する

研究

　ii）人工心臓弁の品質に関する研究（薬務局薬事課

行政研究）

　i三i）医療川プラスチック材料の溶血および凝血1こ関

する研究（医療助成研究）

　iv）療品の放射線堺田に関する研究

　塩化ビニル樹脂製輸液セット，カテーテル等の放射

線による材質変化について検討したが，4．5メガラド

の線量を照射することは適当でないことを確認した。

（原子力研究）

　v）C－13NMRの化学シフトの図表化

　従来より束京大学などとの共同研究テーマであり，

第5報としてハロゲン化合物のサブチャートについて

発表を行なった．

　vi）赤骨吸収スペクトルの医薬品への応用

　ナリジクス酸とアルデヒドと反応して析出した生成

物の構造推定および反応機構解明についての研究の一

部を分担した．

環境衛生化学部

部長外村正治

　概　要　昭和46年7刀から環境庁が発足し，いわゆ

る，公害についての所管が1享生省より離れた．したが

って，それにともなう環境衛生化学部の試験，研究，

調i陰雨の業務が，漸次，変りつつある．その一つの例

として，昭和40年頃から当所で予算要求し，標準予算

化された大気汚染調査研究費を，昭和・17年度より当所

としては要求しないことになった．

　業務成績

　1）一斉取締試験

　アイライナーの使用色素について行ない，法定外色

素の検出（昭和41年度削除色素，第3表の色素の有

無）を中心に72件行なった・

　2）　特行試験

　2）一1　化粧品（セットローシ・ン，ヘアスプレー，

クリーム）について5件行なった．

　2）一2　当所試験室排水ならびに付属宿舎浄化槽排水

試験：当所排水による付近の環境汚染防止のために試

験を行なった．

　調査事項：試験室排水は，3カ所について気温，水

温，pH，蒸発残留物，可溶性物質，浮遊物質，　N一へ

キサン抽出物質，溶暗酸素，BOD，　COD，総水銀，シ

アン，ヒ素，クロム，カドミウムについて行ない，浄化

槽は1カ所，気温，水温，pH，塩素イオン，アルブミ

ノイド窒素，アンモニア性窒素，BODおよびCOD．

　2）一3　島根県下電柱防腐用硫酸銅の地下水汚染によ

る自家給水装置（パイプ，流し台等）の硫酸銅の分析

確認．

　3）　調査業務

　3）一1マグロ中水銀の調査：日オ‘缶詰協会調製のび

んなが（10検体），めかじき（10検体）について，総

水銀およびメチル水銀の分析法の検討，確立ならびに

測定．

　3）一2毛髪中の水銀蓄積量の調査：同一生活凍境下

に生活する人の毛髪中の総水銀量についての調査を，

対象として精神病院11カ所104名，自衛隊5カ所50

名を選出し，行なった．

　3）一3大気汚染の調査：東京都内層ケ関，板橋およ

び世田谷区大原町の3地点で，自動測定記録計によっ

て，昭和39年から一雌化炭素，窒素酸化物，いおう酸

化物および浮遊ふんじん等について連続測定を行なっ

ている．厚生省等の環境墓準設定の際，重要な資料と

なった．

　研究業績
　1）　水道添加剤の許容量に関する研究

　水道用原水の汚染が増し，水処理のため塩素剤の使

用量が増加の一途をたどっているが，遊離塩素の使用

量について上限を設定する必要がある．前年度の人血

球の機能に与える影響の研究に引き続いて，ビタミン

類へ与える影響について行なった，

　2）水道水の有機酸汚染に関する研究

　前年度に引き続いて，カシンベック病の病因物質と

してパラオキシ柱皮酸およびフェルラル酸の次亜塩素

酸による変化の研究を続けた．

　3）　水道水中のpCBに関する研究

　従来から水の処理に川いられている硫酸バンド，

PACに加えて活性炭を調川してPCBの除去をはか

るとともに，水道水中のPCBの定量121の研究を行な

った．

　4）　陸；水浄化に際1する研究

　前年度に引き続いて，皇居外苑壕の水質浄化法の指

標を得るため，水質成分と水中生物の関係の研究を行

なっている．経年的に見て，一存酸素がおおむね飽和

状態を示し，汚染の進行は認められないようである．

　5）　セレンの分析法に関する研究

　水道水中に含まれるセレンを，ガスクロマトグラフ

ィーを用いて行なう分析法を確立した．



業 務

　6）有害性金属の生体運命

　水道水など飲料に供する水が，供給源地域である自

然水城の汚染で，有害性金属による汚染が考えられ

る．それら有害性金属の生体吸収，分布，代謝，排泄：

等を究明して，水道水の水質基準作成の資とする．

　6）一1カドミウムについて，前年度行なった体内残

留，排泄および体内分布の研究に引き続いて，塩化カ

ドミウムによる急性ならびに亜急性竃性について，ラ

ットを用いて研究した．

　6）一2　セレンにつV・て，Na275SeO4としてラットに

投与し，セレン酸の体内残留ならびに呼気，尿，ふん

中への排泄および蓄積部位について経日的な観察を行

なった．

　7）大気汚染の光化学的研究

　前年度に引き続いて，芳香族炭化水素と二酸化窒素

の混合ガスに光の照射を行ない生成物の分析，研究を

行なった．

　8）空気汚染物質測定機転の自動化の研究

　前年度に引き続いて，オキシダントの吸光度測定方

式による自動測定機にプリンターを付属させる等の開

発，改良を行なった。

　9）ネイルエナメル製品の安全性に関する研究

　ネイルエナメルの塗布の条件，浸出温度等の試験条

件を設定し，ネイルエナメル皮膜より溶出するホルム

アルデヒドについて研究した．

　10）ヘアダイ製品の試験法等の研究

　毛髪染色剤である酸化性染料ならびにその中間体の

基準作成，それにともなう試験法の研究を行なった．

　11）化粧品原料の試験法曹の作成に関する研究

　化粧品原料墓準の追加作成のため，薬務局薬事課と

連絡しつつ，基礎的な研究を行なった．

　12）化粧品用原料色素中の副成分の研究

　前年度に引き続いて，黄色404号，同じく405号中

に含まれるβ一ナフチルアミンについて分離抽出およ

び定量法について研究を行なった．

食 品 部

部長　田　辺　弘　也

　概要　当部の重要課題としては従来から引き続き

行なわれている農作物中の残留農薬および食品の微毒

汚染の両実態調査，輸入食品の化学および異物試験な

らびに照射食品の衛生化学的研究等のほか，乳肉食品

および母乳中の有機塩素系殺虫剤の残斑実態調査，さ

らにカルバソール等農薬の新基準公布に伴う試験法の
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設定等がある．また過去一年の間に起こった重要事件

としては，β一BHCに引き続きPCBによる食品汚染

が大きな社会問題となり，乳肉食品を主とする諸食品

の微量PCB分析法の設定，本分析法による諸食品な

らびに母乳のPCB汚染実態調査が行なわれ，化学物

質による環境汚染問題の拡大につれて当部人員，機器

の能力を超える業務の異常な増大が危惧される．

　業務成績
　1）輸入食品試験：輸入ピーナツのアフラトキシン

汚染試験のための検体数は咋年に比し増加している，

アフラトキシン以外の試験項目としては着色料，保存

料，発色剤，甘味料，腐敗検査，容器包装およびホル

マリン等がある・輸入食品業務ではこのほか甘橘類の

防徽剤であるチオベンダゾールの検出法の検討等，試

験法設立に関する問題が増加している．（昭和46年4

月～同47年3月の総検体数180件，試験項目数196）

　2）弱行試験：最も重要なものは許容量設定のため

の残留農薬実態調査で，昭和46年度は小松菜，春菊，

西瓜等11種農作物約150検体について調査を行なっ

た．農薬としては，有’機塩素系殺虫剤のほか有機リン

剤，カルバメート斉1J，有機イオウ剤等の試験依頼があ

ったが，乳肉食品および母乳等のβ一BHCならびに

PCBを中心とする試験との関連上，もっぱら有機塩

素系殺虫剤のみの試験を行なった．

　以上のほか粉乳中の異物試験および有機塩素系殺虫

剤，PCB等の残留試験，輸入食品に関連した米国製

マグロ缶詰の腐敗試験等の品行試験を行なった．

　3）規格の作製：新たに基準（許容量）の設定され

た農作物（かき，かぶ，かぼちゃ等11農作物）および

農薬（マラチオン，ダイアジノンおよびカルバリール）

に対する公定試験法を設定した．

　またピーナツおよびピーナツ製品中のアフラトキシ

ンB1に関する規格を設定した・

　研究業績

　1）残密農薬およびPCBに関する研究

　諸日食口中の諸農薬残留試験法の設定，有機塩素系

殺虫剤の簡易スクリーニング法の検討，乳肉食品中の

PCB定量法の検討およびこの方法を用v・ての乳肉食

品のPCB汚染実態調査等を行なった・

　　i）特行試験における新農作物の農薬残留試験法に

関する研究

　口占試験の11種の農作物について主として有機塩素

系殺虫剤を対象として試験法を検討し確立した．

　ii）母乳中の有機塩素系殺虫剤の迅速スクリーニン

グ法に関する研究

　有機塩素系殺虫剤残留分析法中カラムクリーンアッ
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プの操俘の迅連化について検討するとともに水蒸気蒸

溜法についても検討を行なった．

　lii）カルバメート剤の分析法に関する研究

　三弗化酷化体のECD一ガスクロマトグラフィーによ

る分｛斤法をほぼ完成した・

　iv）カルバメート剤の分解機構に関する研究

　カルバメート系農薬について微生物による代謝生成

物を究明し分解機構について検討を行なった．

　v）PCB分析法ならびに乳肉食品のPCB汚染に

関する研究，調査

　川城所長を班長とする科学技術庁特別研究促進調整

費によるPCB分析法に関する研究班において，当面

はworking　groupの主要メンバーとしてPCB分析

法の検討・取りまとめに当るとともに本試験法による

旧聞食品類のPCBならびに有機塩素系殺虫剤の汚染

実態調査研究を分担し，また母子衛生課の依頼に係る

母乳中のPCBに関する試験研究も行なった・

　vi）PCBの生化学的研究

　PCBの生化学的研究の一環としてρ調川ヂクロロビ

フェニルのラット体内分布およびウ’リギ排泄血中の代

謝産物に関する研究を行なった．

　2）マイコトキシン（徹毒）に関する衛生化学的研

究

　昨年に引き続き主要マイコトキシンの微量試験法に

ついて検討し，一部実態調査も行なった。本研究の中

i）およびii）の一部は厚生省がん研究助成金により，

またiii）iv）およびv）は厚生省調査研究委託費によ

って行なった．

　i）アフラトキシンB1の確認法に関する研究

　前述のピーナツおよびピーナツ製品中のアフラトキ

シンに関する規格に関連し，試験溶液を燐酸および塩

化チオニルで処理し薄層クロマトに供する方法，およ

び薄層上で三弗化酢酸無水物により処理後二次元展開

を行なう方法の二つの確認法を確立した．

　また低脂肪澱粉性食品に対するアフラトキシン検出

法についても検討し，ほぼ満足すべき結果を得た．

　ii）オクラトキシン検出法に関する研究

　微量分析における精度低下の原因を究明し，その防

止対策を確立した．

　iil）マテリグマトシスチンの検出法に関する研究

　操作の簡便な塩化アルミニウム付加体の螢光を利用

する試験法について検討し，米麦等についてほぼ満足

すべき結果を得た．

　iv）ペニシリン酸の定量法に関する研究

　米麦中のペニシリン酸の定量法（ガスクロマトグラ

フィー利川）を確立した．

　v）食品のマイコトキシン汚染実態調査研究

　米，麦，ソバ，トウモロコシ，大豆粉その他多種の

食品についてアフラトキシン，オクラトキシン，ステ

リグマトシスチン，パツリンおよびペニシリン酸等に

よる汚染の実態に関する調査研究を行なった．

　3）　γ線照射米，小麦の衛生化学的研究

　照射，非照躬両試料の抽01成分について種々の分析

法により比較検討を行ない，照射による異常物質生成

の有無を検討した．

　4）　1食品衛生試験における螢光分析の応用

　亜硝酸ナトリウムを用いるズルチンの新館光分析法

について，他物質への応用を検討した．

　5）　グレープフルーツ中のチオベングゾールの試験

に関する研究

　チオベンダゾールの紫外吸収法，比色法および螢光

法等による分析法を比較検討し定量法を確立した．他

の柑橘類への応用の検討，市揚柑擢類のチオベングゾ

ール含有の有無に関する実態調査研究も行なった．

　6＞食品害虫に関する研究

　食品に寄生するダニ類（主としてケナガコナダニ〉

の防除法等の衛生学的研究を行なった．

　i）ガスによる殺グニ効果に関する研究

　低毒性ガス類（炭酸ガス，窒素，水素，亜酸化窒素）

による殺ダニ効果を圧力，作用温度，および時間など

の条件をカ1味して調査した．

　ii）コナダニ類の体内部構造と虫体成分に関する研

究

　病理組織学的手法を用い，コナダニ類の内部形態お

よび組織化学について（特に脂質）検討を行なった，

食品添加物部

部長谷村顕雄

　業務成績
　1．　　三野建轟了1検査　（口召不046孟F1ノ．」～12ノ．」）

　　食用色素：検査件数874，合格874，不合格0

　2．　色素標準品製造

　フルオレセイン標準品（黄色201号＞19入250箱，

ファストレッドS（赤色506号）1g入250箱の製造

を行なった．

　3。　食品添加物試験，規格の作成，改訂

　1）　食品添加物公定書改訂原案の作成

　第3版公定書作成のため，規格小委員会において22

回の審議を行ない，一般試験法を含めた各条の改訂案



業 務

を作成した．

　2）特行試験

　尿中のアルキ・ルベンゼンスルポネートの定量法の確

立，クリーム中の異種脂肪，乳化剤の試験（4件）

　3）依頼試験

　魚肉ハム・ソーセージ中の亜硝酸3件，マルビット

1件，合成甘味料製剤2件，カゼイン製剤（ハイラッ

クSN）1件，ガムベース7件，ピペロニルブトキサ

イド1件，プロピオン酸ナトリウム1件，合成保存料

製剤1件，発泡スチロール1件，クレハロン1件，シ

ーム缶2件

　4）その他

　厚生省乳肉衛生課の委託事業として，牛乳，乳製品

中の異種たんぱく質および増量たんぱく質の検出法の

作成に関する研究を行ない，増量カゼインは液状乳中

のグリコマクロペプチドのシアル酸含量を測定するこ

とにより求めうること，および大豆たんぱくはサポニ

ン試験により検出しうることを明らかにした・

　厚生科学研究により，乳肉中の残留抗生物質の迅速

検出法についての研究を行ない，牛乳中の抗生物質の

TTC試験法およびペーパーディスク法による検出率

の比較，牛乳，肉および臓器中のスルホンアミド（サ

ルファ剤）のBratton－Marshall反応による迅速検出

法，および乳房炎治療剤としてのペニシリンに標準色

素として混合される食用青色1号の迅速検出法などに

ついて検討を行なった．

　グルタミン酸ナトリウムの過剰摂取による酢コンブ

中毒事故に関連して，市販酢コンブ中の含量をアミノ

酸自動分析器により測定した．

　天然添加物に関する基礎研究として，クン液の組成

について酸，フェノール，カルボニルなどの成分を化

学的に定量するとともに，ガスクロマトグラフィーに

よって，さらに各主要成分の同定を行なった・なお，

有害物，たとえば，ギ酸あるいは多核芳香族について

はその試験法を再検討するとともに，市販品の実測を

継続中である・

　研究業績
　1．食品中のニトロソアミンに関する研究（特別研
究）

　発色剤として食肉製品，魚肉製品などに添加される

亜硝酸ナトリウムは，第二級アミンの存在で容易にニ

トロソアミンを生成する・わが国では，プレスハムな

どにマグロ，クジラの肉など第二級アミンを多量に含

む肉類で増量してあるため，添加される亜硝酸塩によ

り，食品中にニトロソアミンを生成する可能性は看過

できない．このため各種食品中に含まれる第二級アミ
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ンを測定するとともに，亜硝酸塩添加の食品につい

て，ニトロソアミンの検索を行なった．第二級アミ

ン，特にジメチルアミンは海産魚類に多量に含まれて

おり，さらに加熱処理により，その量は数倍から数十

倍に増加する．このジメチルアミンの前駆物質はトリ

メチルアミンオキサイドと推定される・また一般に魚

卵中にもジメチルアミン含量は著しく多く，200ppm

以上に及んでいる．亜硝酸塩添加の加工食：馳駆200検

体について，ニトロソアミンの検索を行なった結果，

プレスハム，スジコ，冷凍ハンバーグの一部にジメチ

ルニトロソアミン，ジエチルニトロソアミンの微量が

検出された，現在，定量法が確立されていないので，

定量値には若干の誤差があるが，プレスハムでは15～

25PPb，冷凍ノ・ンバーグでは10～20　PPbのジメチル

ニトロソアミンを，またスジコでは8ppb以下のジメ

チルニトロソアミンとジエチルニトロソアミンをそれ

ぞれ検出した．

　2．食品中の亜硝酸塩の定量法に関する研究

　硝酸塩の使用基準が改正され，たらこの発色に使用

できないこととなった．硝酸塩は亜硝酸塩に還元され

てから発色効果があるために，まず，たらこ中の亜硝

酸塩の分析法を確立した・従来慣用されてきた昇乗に

よる方法は試験溶液が白濁して測定できないので，昇

景のかわりにウラニル亜鉛を用い，さらに中性の緩衝

液中で抽出する回収率の高い方法を設定した，この方

法は環化第269号で各都道府県，政令市に通知され
た．

　3．食品中の亜硝酸含量に関する研究

　発がん性のニトロソアミンを生成する原因物質であ

る亜硝酸塩について，食品中の分布を調査した．野

菜，果物，チーズ，魚肉かん詰では1ppm以下が大

部分であるが，野菜の漬け物，とくに一夜漬けでは

100ppmの亜硝酸が生成した．畜肉・魚肉加工品中で

は使用基準量を越えたものはなかった．しかし，保存

条件により基準量を越える場合があった．

　4。食：用色素の分析法に関する研究

　混合色素の分別定量法として二波長分光測光法につ

いての検討を行なった．二成分系混合色素について食

用色素は種類の各種組合せにおける測定条件，すなわ

ちえ1ならびにλ2の決定を行ない，これを用いて市販

混合色素製剤の分析を行なったところ，精度よく各成

分の測定を行なうことができた．さらに3成分，4成

分混合色素についての検討を進めている．天然色素に

関しては水溶性のものについての分離同定について検

討した．

　5．おもちゃの規格ならびに試験法に関する研究
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　46年度は合成樹脂製おもちゃ（材質PVC，　PE，　PS

など7種類）の市販品についてPVC試験法（検討中）

に基づき試験を行なった結果，不適格品は認められな

かった．また，ゴム風船について試験した結果は，

40。，30分の条件で赤色のものから色素の溶出があっ

た．

　6．容器の規格ならびに試験に関する研究

　ガラス製容器につき，鉛，ヒ素，アルカリ溶出量な

どの訓査を行なった・合成樹脂器具，容器包装の試験

（告示第434号）の改正に伴う調査研究は，本年度に

おいてPVCを取りあげ，抽出条件ならびに試験法の

作成を行なった．缶用塗料（KおよびCエナメル）に

ついて限度ならびに試験法の検討を行ない，またベビ

ーフード缶詰については，ヒ素，鉛，カドミウムにつ

いて試験法の検討を行なった．

　7．かんきつ血中のビフェニルの分析法について

　薄層クロマトグラフィーを応用した紫外部吸光光度

法と，ガスクロマトグラフィー法の両法について検討

しその分析法を確立した．なおこの方法を応用して，

輸入オレンジ，レモンなどの中の残存量を実測した．

　8．　残留亜硫酸分析法について

　各種乾燥野菜類についてMonier－Williams法およ

び比色法の盲検値を潤定し，コウ素三四リウムーテン

プン紙法における回収性を測定した，なお炎光光度検

出器を附したガスクロマトグラフィーによって，天然

食品に由来するイオウ化合物と二酸化イオウを判別す

る方法について検討中である．

　9．過酸1ヒ水素の食品成分に対する影響について

　グリシンを添加した自家製カマボコをH202処理し

ホルムアルデヒドが生成するか否かについて検討した

ところ，カマボコ中にH202が残存するにもかかわら

ず，ホルムアルデヒドの生成はみられなかった．

　10．デンプングリコール酸ナトリウムの代謝に関す

る研究

　ラットに，2－14C一報ルボキシメチルスターチ（CMS）

を投与すると，大部分は糞中に排泄：されるが，一部は呼

気，尿中に認められる．そこでCMSの体内分布およ

び代謝を追跡した，肝臓，脳心臓，肺，腎臓，膵臓，

その他について14Cを各時間ごとに測定したが，いず

れも投与量の1％以下であった・また尿中1℃の同定

を行なったところ，TLC，　PEP等によりその一部はカ

ルボキシメチルグルコースであることが判明した．

　11．γ線照射ウィンナーソーゼージ中に生成する有

害物質に関する研究

　保蔵性を高めるためのγ線照射により，ウィンナー

ソーセージ中に，ニトロソアミン，過酸化物などの有

害物質を生ずるおそれがあるため，種々の線量のγ線

を照射し，生成する諸物質についての検討を行なっ

た．その結果，1MRadまでの線量では特に有害物

質の生成は認められていない・

　12．食品中の乳成分の測定法

　パン中の乳成分の測定法に関しては，パン酵母に

より乳糖以外の還元糖を発酵した後にFehling－

Lehmann－Schoorl法により無脂乳固形分を求め，脂

肪の酪酸価の測定により乳脂肪分を測定する方法を確

立した．

　ミルクチ・コレートの乳脂肪分も同様の方法で求め

ることができる、

　13．その他

　Davidson法による牛乳中の中和剤の検出法および

食：品中の乳化剤の検出判別法についての研究を行なっ

た．また，天然着色料の試験法についても，抽出法，

ろ心あるいは薄層クロマトグラフィーについて検討

し，ほぼその方向を確立したが，さらに継続し検討中

である．

衛生微生物部

部長岩原繁雄

　業務成績

　1）国家検定

　ブドウ糖注，リンゲル注，インシュリン注など工6品

目の無菌試験515件を行なった・このうち不合格は3

件であった．

　避妊薬の殺精子試験81件．不合格なし．

　2）血行試験

　硫酸バリウム造影剤等の微生物試験134件・

　3）　　一斉取締試騒ミ

　7k性点眼液等の微生物試験261件・水性点眼液につ

いては約5％に細苗の混入が認められた・

　4）　輸出検査

　腸線縫合糸の無菌試験77件中不合格4件．

　5）　輸入食：品検査

　主として冷凍食品（肉，卵，魚など）5091件の微生

物試験

　6）一般依頼試験45件．

　研究業績
　1）　医療用具の放射線滅菌

　抵抗性の高い菌について，高圧蒸気滅菌なみの殺菌

効果をうるための線量を決定．

　2）滅菌の確認に用いられるマーカー菌の研究



業 務

　エチレンオキサイド・高圧蒸気・乾熱・放射線など各

種の滅蒲法のそれぞれに好適なマーカー菌を探索中．

　3）薬剤の突然変異誘発性の研究（厚生省ガス特別

研究費）

　細菌に対する“Mutagen”と発がん・催奇型物質と

の関連性を知るための研究・

　4）医薬品・化粧品の微生物汚染の研究

　各剤型についての試験法の確立．

　5）　加工食品の保存性と合成殺菌料

　台成殺菌料添加に際しての基礎的条件を明確にす

る．

　6）乳・乳製品におけるサルモネラ試験法と汚染の

調査研究

　現行法の乳・乳製品への応用の可否について検討，

　7）　温度勾配培養槽による同時培養法の開発研究

　同一検体について同時に各種の温度で培養を行な

い，正常細菌巣の発育温度域を試験．

　8）　細菌検査法とくに大腸菌群検査法の改良に関す

る研究

　現行の方法は諸外国のものと比べて，著しく立ちお

くれているため，改良法を検討・

　9）　サルモネラのphage　typing

　輸入食品由来サルモネラに関して，汚染経路の追及

にphage　tgPingを導入，また5認．　goo‘1につV・て

独自の方法を開発，24型に型糊した．

　10）サルモネラの抗生物質耐性の分布調査

　11）食品中の有毒糸状菌（厚生省がん特別研究費・

文部省科学研究費）

　貯蔵農産物，西之市販食品，特定地区住民の常用食

品を汚染する有害真菌の分布，特にアフラトキシン産

生かびの分布を調査．

　12）ヒト体表および臓器における真菌分布

　皮膚および臓器における真菌症発症の機作を究明す

るため正常人における真苗フローラを調査．

　13）真菌の分類・同定に関する研究

　自然界における子のう菌，不完全菌を広範囲に採取

し，その分類学的研究を進めつつある・

薬 理 部

部長　大　森　義仁

　概　要　近年，検定業務は漸減傾向がみられていて，

昭和46年度においては発熱性物質試験で前年に比べ

リンゲル液では同検体数を処理したが，ブドウ糖注射

液は44件減少した．
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　一方，医薬品，食品添加物などの有効性や安全性の

追及は年とともに大きな問題が提起されるに至り，さ

らにこの他に医療用具として用いられるプラスチック

各種材料や毒劇物の生体諸機能に及ぼす研究の業務も

漸次増加する傾向がみられている・

　本年度においては，液体シンチレーションスペクト

ロメーター，多用途監視装置ならびにスロンボエラス

トグラフ等を購入し，これらの機器を用いて諸種の化

学物質等の生体に及ぼす影響に関する薬理学研究をよ

り多角的に検討できるよう整備を行なった・

　業務成績

　1）国家検定

　ブドウ糖注射液ならびにリンゲル液の発熟性物質試

験．

　研究業績
　1）医薬品の効力・毒性発現に影響を及ぼす諸要因

に関する研究

　1）医薬品の消化管吸収にみられる薬物の相互作用

に関する研究

　各種消炎剤，下熱鎮痛剤や精神神経用剤の経口投与

は薬物をふくむ胃内容物の下部腸管への移行を遅らせ

ることがあることを明らかにし，このような作用を有

するベンジダミンとカリンプロドールの併用は，後者

の腸管内移行とそれに伴う吸収の減少，血中ならびに

脳内濃度の低下をあらわし，その結果四肢鰐緊張減退

効果も本剤の単独投与時よりも減少することを認め
た．

　ii）薬物の効力・毒性発現と代謝に関する研究

　今年度はがん発育に依存性が認められるテストステ

ロンおよびこれに類似したプロゲステロンの核の水酸

化能の変動を病態薬理学的に検討し，担がんならびに

副腎皮質機能低下時の上記基質の肝ミクロゾームでの

永酸化活性の低下にはP－450の含有量のみならず，

基質と酵素の結合能の低下も与っているものと認めら

れた（文部省科学研究）．

　2）薬物の次世代に及ぼす影響と胎仔移行に関する

研究

　妊娠期にゲスターゲンを投与することによってラッ

トにあらわれるメス胎仔外性器の男性化傾向とその成

熟期以後の連続発情は，主として間脳一下重体一性腺

系の機能的変動が与っていると考えられると認められ

る結果を得たので，これらステロイドの胎仔への直接

作用を検討するため，胎仔への経胎盤移行について実

験を開始し，3H－19ノルテストステロンが母体より胎

仔各臓器によく移行すると考えられる結果を得た．

　3）麻薬の薬理学的研究
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　モルヒネ連続投与に伴う身体依存発現時の血中コル

チコステロン量の減少は，下垂体ACTH含量と副腎

のACTH感受性に変化のみられぬことから，上位中

枢の影響と考えられその後の実験に基づき，ACTH

の下垂佑からの放出が阻害され，この変化はナロルフ

ィン．の注射で速やかに除かれることを明らかにした．

　LSDの極微量静注によるウサギの発熱は，内因性

発熱性物質の遊離によるものでもなく，また微生物性

発熱物質とも異った機講によることを認め，また微生

物発熱との問に交叉耐性があらわれないことを確認

した．

　4）食品添加物の安全性に関する研究

　食用赤色106号をラットに妊娠期間中経口投与して

も胎仔ならびに新生仔の離乳後までの観察からは形態

的ならびに諸感覚器の機能的障害を認め得なかった

が，同時に，本色素の消化管からの吸収は良好ではな

く，体内分布も少なく，主として消化管から，一部は

腎臓を経て速やかに排泄されるという知見を得た．サ

リチル酸につ、・・ても同様検討を加えている（厚生省行

道研究）．

　5）がんに関ナる研究

　i）ポンソーRの生体内運命に関する研究

　各種アゾ化合物の肝がん発生にはその代謝物をもふ

くめた脂溶性や臓器内沈着状態などが大きな影響をも

つものと考えられ，前年度で本色素の肝障害発現に代

謝物である2，4一キシリジンの関与が示唆されたので，

本物質とその6一スルホン酸誘導体との生体内運命を比

較検討した．後音は連やかに吸収され排泄：も速く血中

濃度の維持も短く前者の血中濃度の1／3以下に留まり

肝，腎への分布も少ないことを認めた（文部省がん特

別研究）．

　五i）アゾ化合物の1ヒ小構造と結織成分との結合に関

する研究

　上記研究と関連し，アミノ基またはフェノール性水

酸基を有する脂溶性アゾ化艶物とスルホン基を有する

永溶性アゾ化合物3系統のものをマウスに投一与し，血

清や肝，腎組織タンパクとの結合につき検討を加えた

ところ，各群化合物にそれぞれ異なった変化がみら

れ，とくにポンソーRの肝，腎，血清タンパクとの結

合はアミノ基を有する脂溶性化合物よりも少ないが，

2，4一キシリジンの前処理により結合増加を認め，さら

に各種結合成分を酸，アルカリ，透析などで処理を行

なった実験から，アミノ基を有する化合物ではそのま

まの形で組織と結合することが肝がん発生に関遠し，

他のfヒ合物では代謝物が肝障発現により大きな影響を

及ぼすものと考えられる結果を得た．

　ii三）化学物質による発がん促進要因に関する研究

　N一メチルーN仁ニトローN一見トロソグアニジン水溶：

液を従来より低濃度（20，60mg／Z）でラットに25週間

経口投与し，さらに2，6週に浸水ストレスを負荷し

胃潰瘍を発生させると，41および61週の観察から，

消化管潰瘍の残存は本嵜実質によるがん発生を促進す’る

ことを認めた（厚生省がん研究）．

　iv）新合成発がん物質誘導体の肝酵素系機能に及ぼ

す影響に関する研究

　合成化学研究部との共同研究で，N一アルキルーN’一

ニトローN一ニトロソグアニジン3種をDMSOに溶解

しマウスの腹腔内に注射したところ，その急性毒性は

メチル，ブチル，ヘキシルの順でアルキル基の長さに

比例して減弱を示し，肝酵素活性に対してはメチル，

ブチル誘導体の順でG－6－Pdehydrogenase，　stero三d一

△4－reductase，　tyrosine一α一keto91utarate　transaminase

活性の低下を，またヘキシル誘導体は他の2種と異な

った態度を示し，hexobarbital－hydroxylase活性の上

昇をあらわした．

　6）塩化カドミウムの生体内運命と薬理に卜する研

究

　塩：化カドミウム1～10mg／kgの1カ月経口投与に

よリ消化管の弛緩拡張のほか精嚢の萎縮を認め恥皿Cd

投与により副腎と精嚢への取り込みが増大した．また

睾丸を14C一プロゲステロンとインキュベートすると

き，基質代謝能の低下傾向がうかがわれた（微量重金

属研究）．

　7）人工臓器材質の生体に及ぼす影響に関する研究

　人工心臓弁に用いられるテフロン，ポリアセタール

を塩化ビニールとともに大動脈内に埋没し，血液凝固

能，その他血液成分に及ぼす影響を8週間にわたり観

察したが，大きな影響を認めなかった（医療研究）．

　8）　毒，劇物指定に関する研究

　農薬，その他の薬物の急性毒性の検討を行なった（薬

務局依託研究）．

毒 性 部

部長　池　田　良　雄

　概　要　当部における研究の性格上，前年度からの

継続のものが多いが，新規に研究を行なったものの主

なものとしてPCB，フェルラ酸の毒性研究がある．

　研究業績

　1）STPの依存性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　　　　医療助成研究



業 務

　幻覚剤STPをウサギに連続皮下注射し，血液の遊

離脂肪酸を主体とする生化学的変動を検討した・

　2）造影剤フェライトの毒性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　　　　医療助成研究

　3）　毒物・劇物指定に関する研究

　　　　　　　　　　　　　　　面面局委託研究

　4）食品添加物の長期慢性毒性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　　　厚生省がん研究

　　　　　　　　　　　　　　　　　　行政研究

　前年度に引続き，ラットにおけるサイクラミン酸，

ラットおよびマウスにおけるサッカリンの発がん性を

含む長期慢性毒性を研究した・また新たに，塩化アル

ミニウムのラットにおける慢性毒性研究を開始した．

　5）　照射食品の安全性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　　　原子力研究

　　i）ラットにおける照射米の長期毒性研究

　　il）マウスにおける照射米の次世代試験

　　iii）ラットにおける照射小麦の長期毒性研究

　　iv）ラットにおける照射ウィンナーソーセージの

　　　　試食実験

　6）農薬PCB－Baおよびカスガマイシンの慢性毒

　　　性に間する研究

　　　　　　　　　　　　　　　厚生省行政研究

　両三の残留許容量を決めるための研究であるが，前

年度においてはラットにおける急性および短期（1月）

毒性研究を行ない，その結果を基礎として長期毒性研

究を開始した．

　7）2，4－Dの催奇形性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　環境衛生局委託研究

　8）BHCの毒性に関する研究

　　　i）マウスにおけるβ一BHCの慢性毒性

　前年度より継続のものである．

　　ii）BHC異性体の発がん性

　　　　　　　　　　　　　環境衛生局委託研究

　α，δおよびTechnical　BHCのマウスにおける肝腫

瘍発生を主眼とした長期毒性研究を行なった．

　　iv）サルにおけるβ一BHCの亜急性毒性，および

　　　　マウスにおける催奇形性を含む長期毒性

　　　　　　　　　　　　　科学技術庁画調費研究

　9）PCBの慢性毒性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　科学技術庁調調費研究

　PCBによる環境汚染は保鑓衛生上の重要問題とし

て大きな関心を集めているが，本物質の毒性について

は，油症に関連して急性または亜急性毒性についての

研究はかなりあるが長期的な観点に立った毒性研究は

わが国ではまだない．PCBの長期毒性を明らかにし，
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食品中の許容量設定の資料とするために，マウスにお

ける催奇形性を含む毒性研究を開始した．3段階の濃

度のPCBを含む飼料をマウスの妊娠，授乳，離乳後

の時期を通じて2代にわたって投与し，この間2回催

奇形性の有無についての検査を行なうとともに，2代

目の動物に引続き検体を長期間投与して慢性毒性を検

討するもので，現在2代目の動物が出産してから約3

月を経た段階にある．

　10）微量有害金属の毒性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　環境衛生局委託研究

　　　　　　　　　　　　　WHO委託研究
　　i）サルにおけるメチル水銀の慢性毒性

　1群5匹，総数25匹のサルにメチル水銀の4段階

の量を含む飼料を与え，約1年経過した．WHOの要

求により，約6月中時点での成績を中間報告した．

　　ii）カドミウムの慢性毒性に関する研究

　マウスにおける塩化カドミウムの毒性研究はすでに

1年を経過したが，（1）同様，6月の時点での中間成

績をWHOに報告した．

　　iil）鉛およびマンガン化合物の急性毒性

　11）フエルラ酸の毒性に関する研究

　　　　　　　　　　　　カッシン・ペック研究班

　カッシン・ペック病の原因ではないかと疑いの持た

れたフェルラ酸について，骨および耳下線の変化を主

目標とする2カ月の亜急性毒性研究をラットについて

行なった・

　12）キノホルムの毒性に関する研究

　　　　　　　　　　　　　スモン調査研究協議会

　前年度における研究に引続き，ニワトリを用いて，

雌雄および年令によるキノホルムの毒性差について亜

急性毒性研究の立場から検討を加えた．

医　化　学　部

部長　山　羽 力

　概　要　この一年間の当部の研究は主に食用色素，

人工甘味料などの食品添加物の吸収，排泄，代謝の問

題，ユリア樹脂製食器から溶出すると考えられるホル

ムアルデヒドの吸収，代謝に関するもの，および発が

ん性物質の代謝の研究に向けられた．一方，ビタミン

を含む製剤の一斉取締試験および特別審査業務は従来

通り当部において継続するとともに，ドリンク口中の

ビタミンB1およびCの安定性の研究を行なった．な

お，人事面では昭和46年9月1日付で放射線化学部

第一室長田中　彰が医化学第一室長に配置換へになつ
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　　　　　　　　、た。

　業務成績

　1）　一斉取締試験

　塩酸チアミン，硝酸チアミンまたはチアミンジスル

フィド（TDS）添加のブドウ糖注射液12検体について

ビタミンB1およびTDSの試験を行なった．内訳は

Bエ3件，TDS　8件でV・ずれも可であった．

　また薬務局監視課からの依頼で愛媛県衛生研究所分

の一斉取締試験のドリンク剤2検体についてビタミン

B1およびB2の試験を行なったところいずれも可であ

った。

　2）　特別審査試験

　新薬5件，解熱鎮痛薬58件，計63件で，いずれも

ビタミンの試験法および規格に関する審査である．新

薬はメチルコバラミン2件，メナキノン1件，ソイス

テロール2件で，解熱鎮痛薬中のビタミンはチアミン

ジスルフィド22件，B1，B2，Cなど45件である．差

しかえを要求したもの1件を除きいずれも可であっ
た．

　以上の各試験は・1G年度に当部が報告を提出したも

のを対象とした．

　研究業績

　1）　サイクラミン酸の代謝に閃する研究

　i）モルモットにサイクラミン酸ナトリウム（CHS－

Na）を経口投与した糞から分離したK株（P58z‘ゴ。・

2〃。’zα∫5ρ・）からCHS－Naを加水分癬してシクロヘキ

シルアミン（CHA）を生成する酵素（cyc！amate－su】fa・

midase）を約500倍に精製しその性状を調べた．

　ii）体内に吸収されたCHAの代謝をさらに研究す

るため，シクロヘキシルヒドロキシルアミン（CoHll

NHOH）の生成を3H－CHAを合成して調べるほか，

CHAをシクロヘキサノンに酸．fヒするアミンオキシダ

ーゼの研究を開始した．

　2）　トリフェニルメタン系食用色素の代謝に関する

研究

　発がん性の疑いですでに使用禁止になっている緑色

1号をラットに経口投与した場合の胃腸管や血中への

移行速度を調べ，静注およひ経口投与による胆汁排泄

を検討した・

　3）サッカリンの代謝に関する研究

　前年度に引き続き35Sで標識したサッカリンおよび

その関連化合物をラットおよびモルモットに経P投与

した場合の代謝を検討した・サッカリンはほとんど未

変化のまま排澄されることを確認した．

　4）食用色素による消化酵素の阻害に関する研究

　現在許可されている食用色素を用い，パンクレアチ

ン中のアミラーゼおよびリパーゼ作用の阻害を試験管

内で検討した．これらのうちキサンチン系色素は特徴

的な阻害作用を示した．

　5）腸内細菌によるアゾ系食用色素の還元機構の研

究

　アゾ系食川色素の腸内細菌による還元機構を明らか

にし，ミクロソーム系のそれと比較する目的で研究に

止手し，赤色102号を基質に使用した場合のアゾレダ

クターゼの定量法と，Pro蜘∫τ‘〃8αrf∫からのce11－

free　extractの調製法について検討を行なった．

　6）　ホルムアルデヒドの生化学的研究

　ユリア樹脂製食器から溶出したホルムアルデヒドの

慢性毒性による小児の視野狭窄症の発症の可能性を調

べるため，動物に経口的に投与した1℃一ホルムアルデ

ヒドの体内吸収とその代謝のパターンについて予備的

な検討を行なった．（厚生省環境衛生局委託研究費）

　7）内因性発がん物質としてのトリプトファン代謝

産物の研究

　内閃性情がん物質として知られている3一ハイドロキ

シアントラニル酸のグルクロナイド（3－OGAA）と硫

酸エステル（3－OSAA）について動物肝での合成酵素

の活性を測定した．肝ミクロソームによる3－OGAA

合成能はモルモット，マウス，ラットの順に強く，肝

上清酵素による3－OSAA合成能はマウス，ラットは

大差なく，モルモットでは小であった．この結果はモ

ルモット尿中に3－OGAA，ラット尿中に3－OSAA

が多い事実と一致した．一方，人尿中の3－OHAAの

微量螢光量法を確立し，健康人と膀胱がん患者尿中の

3－OHAAを測定して比較した．結果は膀胱がん患者

において3－OHAAの排泄：が有意に多いことが認めら

れた．（文部省科学研究費）

　8）　ジブチルニトロソアミンの代謝

　ジブチルニトロソアミンのラットにおける代謝を

3H一または1｛C一標識体を合成して研究を行なった．

その結果，尿中代謝出物としてブチル芸のω位とω一1

位が酸化された酸とアルコールが確認さオし，α一位の炭

素も呼気中の炭酸ガスとして捕促された．これらの代

謝産物の合成を引き続き検討中である．　（文部省科学

研究費）

　9）　ドリンク剤rt1のビタミンBlおよびCの安定性

に関する研究

　市販ドリンク剤中のビタミンB1およびCを5。，

25。，40。に1年間保存し，その経時変化を調べたと

ころ，平均して25。，1年間は40。，約3カ，月に相当

するが，製品による変動も認められた。　（厚生科学研

究．費）



業 務

薬品病理部

部長小田嶋成和

　概　要　部の方針は，医薬品，食品添加物およびそ

の他の化学物質の実験用小動物に与える変化を光学お

よび電子顕微鏡レベルで病理形態学的に検索すること

にある．

　なお藤井前第1室長は昭和47年5，月1日付けで医薬

品，食品安全センターに栄転した．

　研究業績
　1）　実験動物の自然発生腫瘍に関する研究（文部省

科学研究費）

　｛）腫瘍発生と栄養

　食餌中のたん白質の量的違いとマストミースの自然

発生腫瘍の発生率との相関を検討中である．

　ii）去勢の内分泌系腫瘍発生に及ぼす影響

　生後8週以内に去勢したマストミースを正常食で長

期間飼育し，自然発生腫瘍の好発する臓器およびそれ

ぞれの発生頻度について観察中である．

　iii）ラットの自然発生腫瘍に関する研究

　ドンリュウラットおよびACIラットを正常食で自

然死するまで飼育し，自然発生腫瘍の発生頻度につき

病理形態学的に観察中である・

　2）化学物質のがん原性と標的臓器との相関に関す

る研究（文部省科学研究費）

　i）白1霊感発生機序に関ナる研究

　ラットにN－nitrosobuty】urea（NBU）を種々の投与

方法（p，0，i．　V，　S．C）で与え，白血病の発生過程を経時

的に追求中である・

　iリメトキシアゾ色素の急性毒性とがん原性

　3，2’一ジメトキシーABおよび2，5’一ジメトキシー4一モ

ノメチルーABの急性毒性を検索し，現在それらのが

ん原性について動物実験を行なっている．

　lii）メチルアセチルニトロソ尿素（AMNU）および

N一説チルーN一ニトロソーN一ニトログアニジン（MNNG）

のがん原性

　AMNUおよびMNNGをラットに連日経口投与
し，胃腫瘍を中心に病理組織学的に検討中である．さ

らに可移植性胃がんの確立を目的とし，発生腫瘍を同

系ラヅトに移植中である．

　iv）各種アルキルニトロソ尿素のラットにおける急

性毒性とがん原性

　各種の旦のメチルー，エチルー，プロピルー，ブチルー

ニトロソ尿素を経口および経静脈投与して急性毒性を
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　　　　　　　　　　　　　　　の検討し，さらに長期飼育によりがん原性の有無を病理

組織学的に検索中である．

　v）亜硝酸ナトリウムの慢性毒性とがん原性

　亜硝酸ナトリウムを毎日ラットに経口投与し，慢性

毒性，がん原性を病理学的に検索する．さらに亜硝酸

ナトリウムおよびジメチルアミンを家兎に同時投与し

そのがん原性を病理学的に検索する．

　vi）その他の化合物のがん原性試験

　ポンソーRとその誘導体，螢光染料（スチルベン誘

導体）およびチオ尿素誘導体のがん原性の有無を病理

学的に検索中である．これらのうち，チオ尿素誘導体

はその動物実験をほとんど終了し，甲状腺の肥大ある

いは腫瘍化を認めたが組織学的には現在検討中であ
る，

vii）新生児期動物を使った発がん実験

　トリプトファンの代謝産物である3一ハイドロキシキ

ヌレニン，3一ノ・イドロキシアントラニル酸，フルオレ

ンあるV・はMNNGの新生児マウスへのがん原性の検

討を行なっている．またNBUのがん原性は新生児ラ

ットを用いて行なっている・

　3）がん原性化合物のスクリーニング法開発に関す

る研究（文部省科学研究費，厚生省科学研究費）

　i）新生児マウスを使った発がん実験

　がん原性物質の発がんに対する年令要因の影響＝新

生児誕生後からがん原性物質N－2一フルオレニルアセ

トアミド投与までの時期を種々に変えて肝腫瘍発生に

及ぼす影響を検索したところ，生後12時問以前に投与

した群と生後12時間以後72時間までに投与した群と

の間に，雄の肝腫瘍発生率に明らかな差を認めた．

　ii）経胎盤法および経母乳法による発がん実験

　ニトロソ尿素誘導体およびその他各種発がん剤を妊

娠ラットに投与し，その仔の腫瘍発生にいかに影響す

るか，また分娩直後にがん原性物質を投与された母親

の授乳により育った仔の腫瘍発生を病理学織学的にも

検索し，スクリーニング法に応用できるか否かを合わ

せ検討する・

　4）化学物質のがん原性宿主側の免疫能との相関に

関する研究（文部省科学研究費）

　ラットにNBU：水溶液を5週間投与したのち免疫抑

制剤（イムラン）を飼料に混ぜて投与し，腫瘍発生に

及ぼす影響を調べその相互の相関性を検討し，NBU

のがん原性と免疫の関係を明らかにする・

　5）がんの浸潤に関する病理学的研究

　ラット腹膜に非特異的無菌的炎症を惹起せしめ，同

時に起こる移植細胞の浸潤を経時的に病理組織学的に

検索し，さらに特異染色により浸潤を左右する局所性

5
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物質を追求する・

附属図書館

館長　朝比奈　正　人

　概　要　附属図書館および所内各部で継続して購入

している雑誌の種類は，前年度と多少の変更はあるが

ほぼ同様である．

　図書館で購入した図書（単行本，年1回発行される

もの，シリーズものなどを含む）は昭和46年度で外国

59冊，国内5冊，計64冊で，ほかに寄贈されたもの

が26冊ある．各部揚での購入図書は外国99冊，国内

64冊，計163冊である・したがって46年度に当所で

購入した図書および図書館に寄贈された図書は合計

253冊である，

　図書館で購入している雑誌79種についての目次複

写配布のサービスは46年度も続けられ好評を得てい

る．複写枚数は松煙800枚である．

　衛生試験所報告第89号は眼下046年11月15日付で

発行された．各部からそれぞれ1名の委員が出されて

いる図香委員会は校閲者あるいはまとめ役となってこ

れに全面的に協力した．ここで第89号を例にとって

衛生試験所報告の配布先をまとめてみると，所内292，

官公庁123，県および県の衛生研究所110，官公立お

よび大学附属の研究所73，国公私立大学101，学会お

よび協会39，民間会社，民間研究所および個人125，

国際交換86，その他80，計1029となっている．国際

交換の国別配布先は米国40，英国13，西独2，フラン

ス5，イタリア2，スイス3，オランダ2，カナダ2，

台湾3，自国7，中国2，その他5，計86である．

　調査室は引き続き文献や情報の収集に努めている

が，所内各部，厚生劣，その他外部機関との連けいを

密にするように心掛けている．特に所内各部の業務に

役立つように努力を払っている・最近は各部からの相

談や協力依頓が次第に増えて来ているが，人手と時悶

の許すかぎりこれに応じている．

　日本医薬情報センター（JAPIC）の厚意で当調査室

に送られてくる日本医薬文献週報（日本で発行されて

いる薬学医学領域の雑誌の目次を1週間ごとにまとめ

たもの）は部長回寛として有効に使用することにし

た・なお，JAPICで発行している日本医薬文献抄録

カード（日本の医学薬学領域の雑誌に収載されている

文献を医薬品の立揚から抄録したカードで，逐次新し

いものが発行される）も当調査室に用意されている．

　また調査室に送られてくる各国政府，FDA，　WHO，

FAOなどからの資料や，その他特別な資料文献など

で各部にきわめて関連の深いものは直ちに各部長に知

らせるような方式を作って実行に移している・

　調査室で月1回発行している調査月報は昭和46年度

は第4巻第4号から第5巻第3号まで12冊を出した，

この中で調査室以外の外部からの執筆者延べ21名の協

力が得られたのは感謝にたえない．調査月報の意義と

それを通じて意見や報告や拮報を提供するというこの

刀報の利用価1直を認めていただいたものと考えてい

る．殊に当所岩原繁雄氏がたびたび稿を寄せられた医

薬品化粧品などの微生物汚染の問題，薬務局の中村

健氏の医薬品の安全対策，同じく義務兄の斎藤　勲氏

の家庭用品の安全対策，あるいは当所山羽　力氏の医

薬品のGeneric　Equivalencnの問題等はきわめて時宜

を得たもので多大の反響を呼んだ・

　調査月報は入手希望者が次第に増えてきたので，従

来の350部を500部に増やし，昭和47年1，月から各都

道府県衛生薬務担当部課長および各都道府県衛生研究

所にも1部ずつ送付することにした．

　衛生試験所のような機関では文献や情報の収集検索

について従来とは別な新しい視野や技術が要求される

ものであP，その意味で調査室の意義はきわめて重要

である．調査室の活用のためには各部との連けいをま

すます緊密にする必要があるが，人手不足のために既

に限界に来ている．その強化が切に望まれるところで

ある．

大阪支所

薬 品 部

部長持田研秀
　概　要　ここ数年来，支所の化学系研究部門の売実

と相挨って，生物系研究部門との綿密な協力体制が強

く望まれてきた．さらに，当部の主要業務である国家

検定，検査および一斉取締試験も一部削減あるいは地

方委譲に移行される機運にあり，新しい業務の再編成

が期待されている・

　この機に臨み，当部は医薬品の規格および試験法作

成に関連ある問題点の洗い直しに着手するとともに，

昭和47年度から新規に医薬品の安全性および有効性に

かかわる問題として薬剤の崩壊，溶出，吸収，代謝，

排泄など一連の課題をとりあげ，薬理研究部門との協

同研究に踏み切ることになった．

　なお，昭和46年8月15日付けで吉村　二二部長の

栄転に伴ない，薬品第二室長持田一景が部長に昇任



業 務

し，食品部主任研究廿日　恒がその後任となり，一部

研究員の配置換えを行なった．

　業務成績

　1）国家検定

　前年に引き続きブドウ丁丁が17件増の860件と大

部分を占め，リンゲル液37件および2一プロピルチオ

イソニコチナミド錠19件が試験され，異物試験の項

でブドウ糖1件が不適となった．特記すべき事項とし

て，年度後半に8局新収載のプラスチック容器を用い

た5％ブドウ糖注が提出され，異物試験の実施にあた

り慎重な検討が行なわれた．しかし，総5％ブドウ町

回（mZ）中，プラスチック容器を用いたものは0．27％

を占めるにすぎない・なお，その詳細は医薬品研究，

3，180（1972）に紹介ずみである・

　2）一斉取締試験

　i）感冒用錠剤，数剤，カプセル剤（アセチルサリ

チル酸およびエトキシベンズアミド含有）について，

90件中5件が二戸不足あるいは標示違反により不適と

なった．

　ii）塩酸チアミン添加ブドウ糖注は，4件中2件が

異物試験の項（ガラス破片，塵）で不適となった．

　iii）化粧品アイライナーは，44品中法定外色素の使

用は認められず，対象となった色素数は3種類であっ

た．

　3）特行試験

　i）麻薬関係＝例年通P，収納あへん30件（内訳，

和歌山県12件，岡山県18件）のモルヒネの含量試験

を実施した．なお，最近けし栽培は減少の傾向にある・

　ii）化粧品関係：輸入化粧用乳液の水銀の定量を行

なったところ，不適となった．

　4）　一般依頼試験

　輸出用医薬品ビタミンC製剤の局方規格適否試験を

行なった．

　研究業績
　すでに，当部においては，医薬品の規格および試験

法の作成に関連し，幾多の課題を解決し，公定書作成

のため貴重な基礎資料となっている．

　その一つは，Liebermann－Burchard反応の解析であ

り，放射性同位元素を用いる追跡の結果，生成物のコ

レステロールーアセテート，メチルエーテル，エチル

エーテルは，無水酢酸に由来することが明らかになっ

た．さらに，一斉収去試験においてしばしば問題とな

っているキサンチン系色素の附随色素ならびに有害性

重：金属（Pb，　Cr，　Hg，　Cd，　Cuなど）について，それ

ぞれポリアミド薄層クロマトグラフィーおよび原子吸

光分析による試験法の改良を試みた・
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　ついで，天然薬用資源利用について，生薬中に残留

するおそれのある有機塩素系殺虫剤の試験法を確立

し，市販生薬の汚染状態を調査したところ，人参中に

残留するドリン系殺虫剤などは加工処理過程で相当：量

除去され，製剤における許容量について討議された・

一方，地骨皮中に含まれる有効成分の検索を試み，そ

の水溶性等分から得た新酸アミドLyciumamideの構

造がN－benzoyレL－phenylalanyl一レphenylalanine－ace－

tate，すなわち，特異なペプタイド型のもので，薬理

学的効果を追求中である・

　別に，椎茸中のホルムアルデヒドの存在様式を検索

する過程で，酵素あるいは熱水解により，二次的にホ

ルムアルヒドが派生することを認め，衛生試験法改訂

の資料とした．

　つぎに，強V・致死毒性と発熱活性を有するLicinに

ついて，その構造と生理活性の相関性を明らかにナる

手がかりとして，血液凝固成分と致死毒成分を分離し

た．

　以上の研究課題のうち，医薬品の規格および試験法

の作成については順次整理し，さきに述べた新規の医

薬品の有効性に関する研究を積極的に展開しつつあ

る．なお，昭和46年度に実施した研究課題を下記に

挙げる．

◎医薬品の規格および試験法の作成に関する研究

　1）　非水溶媒におけるベメグリドの電位差滴定（終

了）

　2）　メチレンブルーによるサイクラミン酸の溶媒抽

出吸光光度定量法（終了）

　3）　コレステロールの硫酸反応生成物について（終

了）

　4）　フルオレセイン系色素分離へのポリアミドクロ

マトグラフィーの応用（終了）

　5）　キノリンイエローWSのスルホン酸基置換位

置について（終了）

　6）プラスチック容器を用いたブドウ糖注の異物試

験について（継続）

◎天然薬用植物利用に関する研究

　7）　生薬中に残留する有機塩素系殺虫剤について

　i）生薬中の残留農薬試験法（終了）

　il）市販人参中の残留有機塩素系殺虫剤について

（終了）

　iii）人参中の残留有機塩素系殺虫剤の除去法につい

て（終了）

　8）椎茸から生成するホルムアルデヒドについて

（終了）

　9）漢薬“地骨皮”成分Lyciumamideの構造につ
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いて（継続）

　10）ヒマ種子中に含まれるリシンの構造と生理作用

との関連について（継続）

◎新規の研究課題

　11）医薬品の有効性に関する研究

　i）薬剤の溶出試験法に関する研究

　h）医薬品の膜透過に関する研究

　　　　　　　　　　　昭和47年度厘生科学研究

　　　　本所・薬品，薬理，生化および支所・薬理，

　　　　京大，星薬大，千葉大と協同研究

食 品 部

部長心得野村幸雄

　概要昭和46年度における食品部は人事移動に

明け暮れた感があった．すなわち昭和46年5月1日

付で栗山加代技官が退職し，8月15日付で岡　恒主任

研究官が薬品第2室長として配置換になり，9月30日

付で上吉千恵子技官が退職した．ついで11月1日付で

田中清子技官が採用された．

　昭和46年12月31日付で寺島敏雄前部長が退職し，

後任として持田研秀薬品部長が併任した・昭和47年1

月10日付で薬品第2室の金田吉男技官が食品部に配置

換になり，同3月31日付で板倉ゆか子技官（旧姓森）

が退職し，同4月1日付で松岡道江技官が採用され
た．

　さらに昭和47年5刀1日目で金田吉男技官が食品第

2室長に命ぜられ，持田研出薬品部長が食品部長併f壬

を解除され，食晶第2室長野村幸雄が食品部長心得を

命ぜられた．

　結局食品部は部長心得も含めて構成人員7名とな

り，業務内容その他，未解決，未完結のまま残された

問題が山積している現状である．

　当部の検定検査業務としては，輸入食品検査および

製品検査があり，特行試験業務としては食品中の残留

農薬実態調査が続けられている．その検査件数は支所

全体の過半数を占め，北部の人員構成からみて検定検

査業務の負担は過重であるように思われるが，人事移

動その他に伴う諸条件下にもかかわらず，試験所にお

ける業務の重要性を理解し，部員一同の地味な努力に

より無事に業務を遂行し得たものと思われる．

　最近食品衛生上早急に対処すべき社会問題が多く，

その方面への研究活動が要求されていることを考慮

し，従来からの検定業務である輸入食品検査について

は前年度に続いて港駐在官との談話会など開いて協力

を求め，検査対象品目および試験項目などについて再

検討している．また検査業務であるタール色素につい

ての製品検査も，簡易化法の試み，検査実施上の問題

点の解決を計りつつその合理化を検討するなど，余力

の捻出に煮を用いているが，さらに測定機知の充実，

人員の確保も必要で，早急に新しい研究課題への転換

を容易ならしめる素地を作るべく努力している．

　業務成績
　1）　製品検査：食用タール色素1280件，そのアル

ミニウムレーキ103件について規格試験を行なった結

呆，不合格製品は食用赤色3号に1件，同102号に3

件，食用黄色4号に4件，合計8件みられた．

　2）輸入食品検査：豆類，冷凍7k産物，びん詰，か

ん詰，菓子，容器包装など総検体数656件について検

査した結果，不合格品は76件あった・（試験項目数

667）

　本年度は食品衛生上重視されているアフラトキシン

が市販輸入ピーナッツから化学的に証明され，それに

ともないアフラトキシンについての検体数が338件と

総件数の約半数を占めたが，不合格品はみられなかっ

た．なお不良品の不合格理由としては，食品添加物違

反が目立ち，また包装紙，ナプキン類からの螢光染

料，法定外色素の使用溶出による例も多かった．

　3）特立試験：許容量設定のための残留農薬実態調

査を行なっているが，精米，小豆，大豆，レタス，み

かん，柿，そらまめ，廿薯，小麦，とうもろこしなど

128検体について，有機塩素系農薬の測定を行ない，

“昭和45年度食品残留農薬調査試験成績”として所長

に報告した．なお昭和46年度分108検体につV・ての

試験を日下実施中である・

　研究業績

　1）DDTC，源子吸光法による食用タール色素中の

重金属の定量

　食川クール色素中の重金五3㍉試験の簡易化を目的とし

て，試料を疎解することなくキレート剤を用いて，色

素中の問題となる金属をイf機層に抽出し，瓜子吸光分

析法で測定する定量法を検討したところ，pH　6で

DDTC一酢酸ブチル溶液で抽出すると鉄，亜鉛，鉛，

鋸　クロム，マンガン，カドミウムが一度にほぼ定量

的に抽出され，湿式灰化試料液について原子吸光法で

測定した値と本法による測定値がほぼ一致したので，

簡易化の目的を達成したものと思われる．

　2）　タール色素の製品検査について

　食用タール色素の品質の実態を把握する目的で，昭

和46年度の食用色素およびそのアルミニウムレーキの

規格試験を行ない，その成績を詳細にまとめて資料に
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した．

　3）　ガスクロマトグラフィーを応用したアゾ色素の

確認法について

　色素の確認には，PPC，　TLC，紫外，可視，赤外吸

収スペクトルなどの方法が一般に用いられているが，

構造のきわめて類似したモノアゾ色素やジスアゾ色素

の場合同定は困難である．これらの色素の確認法とし

て，色素の還元成績体であるアミン類にガスクロマト

グラフィーを応用し，モノアゾ色素（たとえばオイル

イエローAB，オイルイエローOB，スダン1，ポンソ

ーRなど）や，ジスアゾ色素（たとえばクロセインス

カーレット3Bなど）のスルホン基のないジアゾ成分

であるアニリン，キシリジン，トルイジン，フェニレ

ンジアミンなど同定した．アゾ成分についてはPPC，

TLCで同定し，両者を併用してアゾ色素の確認法と

した．

　4）次亜塩素酸塩による有機塩素剤の分解

　薬品部との共同研究として，土壌，水などに残留す

る有機塩素系殺虫剤（γ一BHC，ρρ’一DDT，アルドリン，

ディルドリン）の除去法を問題としてとりあげ，それ

らの殺虫剤の次亜塩素酸塩による分解反応を試み，そ

の分解過程について若干の知見をえた．

薬理微生物部

部長加納晴三郎

　概要すでにしばしば論じられてきたごとく，支

所の存在理由の確立という問題は，支所のみならず大

阪衛生試験所全体の問題として考えるべき段階に達し

ている．この問題は本省または本所よりの他律的な側

面と支所の自律的側面という両面をもっている．両者

の相まった結論が望ましいが，支所よりみた場合に

は，i）人事，研究，検定など多方面にわたって，本所

とのより一層緊密な協調体制をとること．　il）この過

程において所員の質的向上を強力に推進すること・

iii）それらの結果として大阪支所のあるべき姿を実現

すること．以上の3点に要約される．したがって結論

にいたるまで多少の時間的ズレがあっても止むをえぬ

ものと考えられる・

　当部はこの方針に沿って業務および研究推進をはか

ってきたがなお不十分である．業務としてブドウ糖お

よびリンゲル液の発熱物質試験および無菌試験検査量

は相変わらず過重であり，年間検定数は897件に達し

ている．特行試験として慢性毒性試験および催奇形試

験を一ケ年度より開始し，その成果が次第に結実しつ
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つあるのはよろこばしいことである．特に生物研究の

分野を拡充強化することが，試験所全体としても重要

な課題であることから，支所においてもこの問題を等

閑視することは許されない．人事面では女性技官2名

の補充として薬系および獣医系の男性技官を採用し

た．また現在，技官の資質向上をはかる目的で，技官

2名をそれぞれの出身大学である京都大学および大阪

府立大学へ，科学技術庁の内地留学生および特別研究

生として留学研修せしめ多大の成果をあげることがで

きた．つぎに研究用機器として，本年度は一昨年度の

予算分である電子顕微鏡，ポリグラフ，自動飼育器な

どをつぎつぎに購入していただき，研究体制は次第に

整備され数年前に比べて面目を一新しつつある．これ

はひとえに上層部各位の御支持と部員一同が一致団結

し精進努力した結果であると考えられた．

　以下に業務成績および研究業績についてのべる，

　業務成績

　1）国家検定

　ブドウ糖注射液およびリンゲル液の検定数は年間

897件であった．無菌試験および発熱物質試験の不合

格件数は0であった．合格率は向上しているが，ロッ

ト編成量が大となる傾向は楽観を許せない．

　2）輸入食晶検査

　全件数17件にとどまり数年来最低の件数であった．

種類は冷凍えび14件，アイスロック2件，およびカタ

ツムリ粉1件であり，不良件数えび4件，要注意件数

えび2件およびカタツムリ粉1件であった．

　3）一斉取締検査

　チアミン添加ブドウ糖注射液4件はいずれも合格で

あった．

　4）即行試験

　i）農薬スミチオンのラットに対する一カ年の慢性

毒性実験を終わり，病理標本の作製まで終了した．

本剤は低毒性であり25ppmまでほとんど異常を認め

なかった．

　iり農薬フォスベルの催奇形試験を初めて実施し，

その実験を完了した．外形および内臓奇形が数例認め

られた．

　lii）食用色素105号の催奇形試験を引き続いて実施

し，ほぼ実験を完了した・ほとんど催奇形性は認めら

れなかった．

　iv）農薬フォスベルの2年間にわたる慢性毒性実験

を開始しつつあり，その前半を終了した．動物の神経

症状の発現が目立った．

　研究業績

　当部の主要研究テーマである発熱物質に関する研究
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は引き続き続行されており，発表論文数は20数編

に達した．検定業務としての重要性はうすれたとはい

え，なお研究面での重要性は少しも失われておらず，

本邦における唯一の研究グループであると確信してい

る・本年度より文部省科学研究費をうることになった

ので，さらに一層研究の成果が期待される．

　業績としては，細菌性発熱物質の構造と生理作用に

関するテーマでは，京大薬理学教室との協同研究を進

めており，発熱時に家兎脳脊髄液中に出現する発熱性

因子が，細菌性発熱物質か否かという点について検討

した．さまざまな工夫をこらした結果，メンブランブ

イルターを使用して脳脊髄液を各種の分子サイズに分

画すると，：分子量104～105程度の細菌性発熱物質のみ

が選択的に脳内に移行し，発熱を起こすことを明らか

にし，発熱物質の中枢作用に関する問題に終止符を打

ったともいえる結論をえた．また生理学的側面から，

家兎直腸温の変動と耳翼皮膚温の関係を検討したとこ

ろ，発熱物質の投与により耳翼皮膚温．は2相性に低下

するが，発熱耐性家兎ではこの点が認められず，また

レセルピン処理によっても同様の現象がえられたこと

は耐性問題の解明に手懸りを与えたものである．一方

白血球性発熱物質の特性に関するテーマでは，細菌性

発熱物質とウイルス性発熱物質によってえられる白血

球性発熱物質について，生化学的ならびに免疫学的方

法により異同を検討したが，発熱パターンが著しく異

なるにもかかわらず，その差異は現在のところ明らか

ではなかった．しかしほかの特性として，白血球性発熱

物質は弱いながらも殺菌作用を有することをみいだす

とともに，その物理化学的特性の一部を明らかにし

た．さらに新しく研究を開始した毒性学の分野では，

細菌性発熱物質の末梢作用に関連して，ミトコンドリ

アの呼吸系への影響を検討したが，コハク酸脱水豪酵

素やATPaseの活性化を起こすことを明らかにした．

またこれらの実験系は生体内ではきわめて早期に反応

する系であり，従来の発熱反応の時間的経過と対応し

ないものであることも明らかにした．さらに発熱物質

の奇形学への応用として，発熱と妊娠の関係を知るた

めに，発熱物質の催奇形作用についても検討を行な

い，発熱によって流産が起こり，胎児はほかの低分子

毒性物質のごとく投与量に対応して体重の減少を起こ

さず，いずれも母体のみに障害を与えるものであるこ

とを知り，ここに改めて子宮の膜透過性の問題を研究

するための重要な知見をえたのである．

北海道薬用植物栽培試験場

揚長本間尚治郎

　概　要　本年度実施した業務は，各種薬用植物の栽

培試験，標本園ならびに種蕗交換，および栽培指導で

ある．栽培試験としては，ゲンチアナ・ルテア，ダイ

オウ，シャクヤク，ヤクヨウニンジン，ベニバナ，カ

ノコソウ，ケシ，ムラサキ，オオレン，セネガ，トウ

キ，センキュウ，ハナトリカブト，ボタン，その他数

種のもについて，試験および試作を行なった．標本園

については，カンゾウ，ムラサキほか66種頬を種子交

換その他の方法で人手し栽植した．

　北海道には，古くよリセンキュウ，トウキの栽培農

家が多く，近年稲作転換の影響で薬用植物を栽培する

農家が増加しており，その種類もトウキ，センキュウ

のほかシャクヤク，ボタン，ヤクヨウニンジン，オオ

レンなどが作付されている．当選のある名寄市には北

海道生薬公社が昨年より業務を開女台して，栽培品，天

産品の生薬を集荷しはじめ，名寄市も薬用植物栽培の

奨励をしているため農家の関心が高まり，栽培を希望

するものがふえて来た．本年これら農家が名寄生薬我

培組合をつくって本格的に栽培をはじめ，組合員数は

97名である，これらの農家をはじめとして，道内各地

の薬用植物栽培農家に対し，品質の向上，収量の増大

を目的として，講習会，来場者説明，現地指導あるい

は印刷物による栽培指導を実施した・

　研究業績
　1）　ゲンチアナ・ルテアの栽培試験

　目的　生薬ゲンチアナ根を国内生産するため栽培法

を確立する．

　内容　7年生珠（定植後5年経過）について種子，

根収について調査した．1株当り果数144．3果，1呆

当り丁数は172．1粒であった．なお1g中の丁数は

768，9粒で，1000粒重は1．4～1．99であった．1株

当り生根引は8599，乾根雪2099の結果をえた．発

芽能力をたかめるため，1971年に採種した種子を用い

て低温処理を行ない，日下発芽試験を続行中である．

また栽培年数を短縮するため密植栽培を試験中であ

る．

　2）　ダイオウの栽培試験

　目的　現在輸入している生薬ダイオウの栽培法を確

立する．

　内容　1964年より試験を実施しているが，調製法に

見通しがっき，前年よリ増殖方法の研究を行ない，本
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年は母株の大きさと苗の取得数，および芽数との関係

について基礎的な調査を行なった・苗の大きさと茄芽

については試験続行中である・調製方法については母

系19株を用いて自然凍結乾燥を実施した．凍結の条

件は3通りとし，品質について目下試験中である．ま

た信州大黄の2年株の生育について地上部の状態を調

査した結果，北海大黄にくらべて生育良く欠株の少な

いことが注目された．

　3）ヤクヨウニンジンの栽培試験

　目的北海道におけるヤクヨウニンジンの栽培は戦

前直播栽培法によっていたが，良好な成績ではなかっ

たので栽培法を改良する．

　内容改良法として移植栽培を考え，本年は苗床に

おける育苗試験を実施した．播種忌数61，920に対し

調査生存株は14，665本で，その生存率は23．7％で

あった．生存苗の個体調査の結果は，不良苗95％で，

苗として使用不可能の状態であった・その原因として

はいろいろ考えられたが，一番重要なことは土壌作り

の不備によるものと思われた．

　4）　シャクヤクの栽培試験

　目的　栽培法の改良ならびに薬用シャクヤクの優良

；系統を育成する・

　内容栽培法の改良として，栽培密度および施肥量

試験を実施中で，本年は地上部の生育を調査した．実

生による増殖をする場合，種子の発芽能力を高め育苗

期間を短縮するために低温処理を行ない，発芽状態を

調査中である．品種改良としては在来種の中から3系

統を選別し，地上部の特性を調査した．

　5）ケシの栽培試験

　目的　栽培法の改良，寒地向ケシの選定

　内容　標準栽培による一幅種の10a当り収量は推

定で5509であった．全草抽出用ケシの栽培として適

品種の選定，地上部の刈取時期，および乾燥方法につ

いて試験を行なった．本年は第1年目で，大体の傾向

を調査した・

　6）　センキュウの栽培試験

　目的　栽培法の改良

　内容北海道では古くより栽培されているものであ

るが，不明の点が多くあり，本年は追肥法，苗の選び

方について試験した．追肥は淫酒の場合は硫安がよ

く，配合肥の場合は，硫安20，山石20，加里10（10a

当kg）に鶏糞を加えたものがよい結果を示した．

　水田跡地栽培は畑にくらべて収量が悪く，およそ半

分くらいで土壌改良の必要が認められた．収穫時期と

品質との関係は日下試験中である，

　7）　トウキの栽培試験
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　目的　栽培法の改良

　内容　トウキは播種後，土壌が乾燥すると発芽が悪

く，その後の生育もよくないので，スプリンクラーを

用いて，苗床かん水した結果2週間で発芽した。これ

に対し無かん水区は，かん水区の3～10％の発芽で，

かん水の効果は充分に認められた．春植，秋植の比較

では，当地方では，生育，収量ともに秋植の方が良か

った．水田跡地と畑地ではセンキュウ同様に畑地の方

が良く，土壌改良する必要がある・

　8）ボタンの栽培試験

　目的優良系統の育成ならびに栽培法の改良

　内容　系統および品種の特性を調査するとともに定

植2年目の地上部の生育を調査した．

　9）ベニバナの栽培試験

　目的栽培法の改良

　内容　栽植密度は1a当3，000本植が最高の採花冷

（風乾5。1kg）を示した．最上種と在来種の比較では，

前者が1a当り4．8kgで在来種の2倍の収量があっ
た．

　10）その他薬用植物の栽培試験

　i）カンゾウについては栽培法を確立するため生育

調査およびランナーによる増殖法について試験中

　ii）カノコソウについては優良種ケッソウの増殖な

らびに連作試験続行中

　iii）ムラサキについては育苗試験および苗の大きさ

を試験したところ，小謡（毒血径5mm以下）は活着

が悪く苗としては不適である．

　iv）セネガについては2年生株を用いて移植試験を

行なったが，越冬萌芽するものが少なく，移植は無理

のようである．

　v）ノ・ナトリカブトの2年買株の附子収量は，　2a

当り，二重315．7k9，風乾重で115．5kgあった。根

部の病害はPCNB剤による効果が認められた．

　vi）オオレンについては苗床に播種後2年間経過し

た苗につV・て調査した結果，0．5m2当り325本の苗

を得た．

春日部薬用植物栽培試験場

揚長佐藤大正
　概要昭和46年8月1日前場長川谷豊：彦氏が退

職されたので，同8，月10日付で厚生省町回局麻薬第二

課長佐藤大正が新揚言に発令された・

　本年度の業務は栽培試験としてケシ，オウレン，キ

ハダ，ミシマサイコ，ベラドンナ，セネガについて行な
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つたほか，塩素酸カリ法による雌雄性の検定について

研究を行なった・試作を行なったものはR加♪o庸α‘㎜

偲r〃正αηzof漉5，80如π㈱卿∫‘招αrεおよび5．」ασゴπ一

海1〃πである．なお系統保存栽培としてハッカ，セ

イヨウノ・ッカ，カンゾウ，ムラサキ，クラムヨモギ，

W勧απゴα501ππ漉rα，んπ瞬規αブκ∫，・4ηz〃z飽’5ηα9α

ヒゴタイ属植物，Cor‘加rμ50♂f’orf薦，マオウ，サ

ンザシ，Lあαπo彦f5ケ。η∬αzκα5’cα，5α1面α5‘如r8α，

ダマセナ・ローズ，、P8」αrgωぬη多属植物，オニゲシ

について，展示栽培としてジギタリス，セネガ，シャ

クヤク，ハトムギ，エビスグサ，ハブソウ，カミツレ，

ミシマサイコ，オウレン，キハダ，サフラン，アサガ

オについて行なった．

　種子交換事業としては入手150件，延べ約1，200

種，配布は120件，延べ約2，000種であった．また

種子交換用の野生植物の採種と調査を埼玉，千葉，栃

木，群馬の各県下8か所で行なV・，約450種の種子を

保管中である．

　研究業務．
　4‘』1」、ケ嚇し匹へ
　杁’口口♪）・ゴノも

　1）　ケシの栽培試験

　目的　ケシ各種の開花前と開花後における各部位の

成分を知る．

　内容　材料としてP妙ατ8r蕩g8耀ηZ，ケシ（P妙α・

てア’r∫0〃切漉耀2π一貫モ重）オニゲシ（Rorゴ8寵α」の，

バカマゲシ（P．うrαc’θα加2η）を用いた．開花前1週間

の1971年5刀6日と開花後1週間の5月27日に各種の

収量調査を行なった・各種とも開花前後3週間くらい

の問に面面な生長を行なうようである．1λ5θごfg8年暦

には多数の花茎が着き，果数も品種に比し非常に多

い．これに対して丑∫・〃〃～f距耀η3は果数は少ないが

1果当りの重量が多い．成分については薬品一丸薬室

で分析中である．

　2）　オウレンの栽培試験

　目的　栽培上の基礎条件を究明する．

　内容　1970年4月8日定植の肥料3要素試験を続行

し，1971年11月1日収穫調査を行なった・芽数にの

み有意差が認められその他の調：査項目には有意差は認

められなかった・正数においてはNPO区が無肥料区

に比し芽数が多かった．

　次に1970年秋から土壌のpHを石灰と硫黄で調節
し，pH　5，5，　pH　6．0，　pH　6．5，　pH　7．0，　pH　7．5，　pH

8。0の6区を設けてポット試験を実施中である，

　3）キノ、ダの栽培試験

　目的　苦味性健胃薬原料植物としての栽培上の基礎

的問題を究明する．

　内容

　i）水耕試験

　春日井氏の水耕液に，ジベレリンを加えジベレリン

濃度50～400ppmとし，生育を調査した．試験開始

後約3週間で各区とも大体発根するようである・無処

理区がジベレリン処理区に比し発根数も多く，分岐根

数も多かった．

　iりジベレリンの葉面散布試験

　前年（1970年）からの継続の試験と，2年生苗を用

い1971年5月22日，6月22日，7月10日の3回，

5ppm，10　ppm，50　ppm，100　ppmの溶液を散布した

試験との調査を行なった・前年に処理したものはジベ

レリンの濃度が低いほど根系の発達がよかった．2年

生苗で行なった1971年目試験では1970年のように顕

著な傾向は認められなかった．2年生苗ではジベレリ

ン濃度を高くすべきではないかと思われた．そこで2

年生苗を用いてジベレリン濃度50，100，200，400ppm

の溶液を1972年5月1日置6月22目，7月10日の3回

葉面散布した．新台長はジベレリン濃度の高いものか

ら順に無処理区を凌駕し，生長促進作用が認められ

た．

　ii重）　　採禾重期日【」発芽曇霞灸

　キハダの採種の適期を知るために1970年7，8，9，

10月の各月の下旬に5系統（当場，東京都1，H，坂

戸1，H）の種子を採種し，調製保存し，1971年3月

下旬に播種した．10月下旬採種のものがそれ以前に採

種したものより高い発芽率を示したことから，採種適

期は10月下旬のように考えられる，

　iv）さし木試験

　栄養繁殖の可否を知るために1971年1月21日さし

穂を採取し冷蔵面内で1。の低温で1971年3月29日

まで貯蔵し，さし木を行なった．樹種別では．Plz8”o－

48／z4roπα’πどげ82～∫8×P1ε．ノ妙。ノ～f‘z4ノπのF1が1）ん．

αη躍プ8η58よりもカルス形成が盛んなようであった．

雌雄別では前記F1においては古が♂よりも，　Ph．

αη磁reπ∫Cでは♂が古よりもカルス形成が盛んなよ

うであッた．樹令別では幼f｝木は若令，老令樹に比し

はるかに高いカルス形成と発根活着数を示した．土性

別では壌土（赤土）がカルス形成，発根数，根長にお

いて耕土（埴壌土）に優る傾向を示した・また発根促

進剤α一ナフチル・アセトアミドの効果は他のものに

比し，良いように思われた．

　4）　ミシマサイコの栽培試験

　目的　栽培法を確立する。

　内容　肥料3要素試験，土壌消毒試験，ジベレリン

による開花抑制試験を実施中である，



業 務

　5）ベラドンナの栽培試験

　目的　病害の原因を究明する・

　内容　土壌水分と病害との関係につき，ほ場でかん

水量を異にした3区を設けて試験を行なったが，病害

の程度には差が認められなかった．

　6）塩素酸カリ法による雌雄性の検定

　目的　植物の塩素酸カリに対する抗毒性の差によリ

雌雄の鑑別をしょうとする・

　内容　キノ・ダとポップについてKCIO3の溶液（0．03

－0．1％）に雌雄の新梢を挿入し抗毒性をしらべた．両

植物ともに古はδに比し著しい萎凋が認められた．塩

素酸カリは薬用植物の雌雄鑑別に利用しうるのではな

いかと考えられる．

　7）セネガの栽培試験

　目的　土性の相違による生育の影響を明らかにす

る．

　内容畑土壌，永田土壌，陸田土壌のほか対照とし

て腓骨土壌を用いポット試験を行なった．腐植質含

量，窒素，りん酸の多い水田土壌が生育が最も良く，

ついで畑土壌，陸田土壌の順で，当場の区は最も悪か

った．

　試作栽培

　1）R肋ρo／z∫’cπ拠。αr茄α7πofゴ85

　目的　強壮薬原料植物として本邦に導入をはかる．

　内容栽植中のものの生育調査と収根調査を行なっ

た．

　生育第3年目では開花しない株は草丈4～45cm，

葉数1～62，開花株で草丈19～71cm，葉数2～74で

あった．収穫までに生存した株はきわめて少なく，本

植物の春日部における栽培は困難と思われる．

　2）30～απz‘2πση伽～σr6および3」α‘fπゴα伽ηz

　目的　コーチゾン原料植物としての栽培法を確立す

る．

　内容　1970年4月播種した5。⑳fcπZαr85系統は

1970～1971年目冬期にはガラス室に入れて保護した

が，全株枯死した．1971年播種した3。αηfcμ1αrθ2

系統と＆Zαc縦α∫徽の2系統は発芽良好で生育中

である．

伊豆薬用植物栽培試験場

場長宮崎幸男
　概　要　主な業務は下記のような研究業務のほか，

従来と同じく温室およびほ場における見本植物の保

存，育成，野生植物の採集調査，種苗交換などであっ
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た．

　野生植物の採集調査は三重県尾鷲地区および伊豆地

域を対象として実施した．延べ59種の採集調査を行

ない，また交換用種子54種を採集し春日部試験場に

送附した．

　種苗交換の概要はつぎの通りであった・

　受入れ　国入　20件，延べ　48種

　　　　　国外　30件，延べ117種

　分譲　　国内　56件，延べ332種

　　　　　国外　3件，　　　5種

　顕著な例として甘味資源植物ステビアの原産地パラ

ガイからの導入があげられる．

　研究業績

　栽培試験

　1）ウコンの栽培に関する研究

　i）種芋の性質と植物の生育，収量，クルクミノイ

ド含量との関係

　日的　栽培上の基礎的問題を明らかにする・

　実績　供試系統としてインドN・・2とジャワNo・2

を用い，種芋の種類を丸芋と長芋（丸芋より令が若い）

の2種とし，戸外でポット栽培による比較試験を行な

った．芋の増殖率は供試系統によりやや異なるが，丸

年と長芋との種芋による差は明らかでなかった，

　ll）光線の強さと植物の生育，収量，クルクミノイ

ド含量との関係

　目的　栽培上の基礎的問題を明らかにする・

　実績　光線の強さについて戸外で無しゃ光（A），金

網一重しゃ光（B），同二重しゃ光（C）の3区を設け，

ポット栽培で比較試験を行なった．芋の増殖率はC区

で最も高く，A区とB区との差はほとんどみられなか

った．ただし本実験においてはA区では生育期間中の

風害による葉の裂開や後期における寒害がしゃ光区に

比べて強く，逆にC区ではしゃ光装置による二次的影

響としてこのような障害が最も少なかったので，以上

のような芋の増殖率の結果がそのまま光線の直接的影

響によるとはみなしがたく，なお今後の研究を要す
る．

　2）　ミシマサイコの栽培に関する研究

　i）温度条件と植物の生育，収量との関係

　目的　暖地栽培の立場から栽培上の墓礎的問題を明

らかにする．

　実績　温度条件として戸外（A），無加温ビニールハ

ウス，（B），加温．ビニールハウス（C）の3区を設け，

主として冬季の温度の若干異なる条件のもとでポット

栽培を行ない比較試験を行なった．全般的に根腐病の

被害が大きく，とくにA区で著しく，C区で最も被害
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が少なかった．個体当リ発根量はC区で最も高く，B

区，A区の順に温度の低下とともに収群発の低下する

傾向がみられたが，上記のような病害の問題があるの

で，このような収根量の結果が温度の直接的影響によ

るものか否かについてはなお今後の研究を要する．

　1り土壌水分と植物の生育，収彙との関係

　目的　我帯出の墓礎的問題を明らかにする・

　実績　土壌容水量の90％，70％，50％，35％の4区

を設け，ポット栽培による比較試験を実施中・

　3）　コカの栽培に関する研究

　日的　栽培ならびに調製上の基礎的問題を朋らかに

する．

　実績採取したコカ葉を直ちに天日乾燥（A），室内

乾燥（B），55。電気乾燥（C），700電気乾燥（D）の4区

の別に乾燥し，コカインの定量を乾燥直後，乾燥後約

3．5月および約6．5月の3回にわたって行ない．コカ

葉の乾燥方法とコカイン含量との関係について研究し

た．D区では葉が黄褐色になり他県との葉色の差が顕

著で，コカイン含量についてもD区ではわずかに低下

の傾向がみられたが有意差はなかった．また他の3区

問についてはコカイン含量の差はみられず，本実験で

とられた乾燥方法に関してはコカイン含量に及ぼす影

響の差は明らかでなかった．

　試作栽培
　1）　F曲rαμr8αcゐZoroZ8z‘ごα　ハ伽ERS

　目的　ベルペリン資源としての実用化の可能性を明

らかにする．

　実績　温室内のポット栽培で生育過程を調査中．

　2）　サンビロート

　目的　：苫％三健胃薬資源1｝ll発の立町から本植物の栽培

法の概要を明らかにする．

　実績　ほ揚栽培で播種期を4刀上旬，中庄，5町上

イリ，播種：量を作条（400×20cm）当り1000＊立，3000

粒，5000粒に分け，これら揺種期，播種量のそれぞれ

の組合せにより9区を設け比較栽培試験を行なった．

播種1期は4月上一中旬，播種量は作条当り3QOO酎5QOO

粒（m2当り約4000～6000）粒が適当のようである．

　3）　　C∫π2zα”εoη；潔アπ　属植物

　目的　漢薬原料ならびに香辛料として重要性の高い

C’2z／zα〃～o刀韻〃z　‘α5∫’α　BLUME　と　Cl　2θ二yJαη∫‘㍑2π

NEESを主体とし，これらαノηz4’πoηzz侃属植物の栽

培法の概要を明らかにする．

　実績　CCα∬fα，C曙町ωまfα槻　ともに新しい種

子を温室内でとりまきすれば20日前後で発芽が始ま

り，90～100，6の高い発芽率がえられる．

　4）　ステビア（∫！8τ，f4　r6∂oz‘‘1’αノ～α　BAK．）

　目的　甘味資源開発の立揚から本植物の栽培法の概

要を明らかにする．

　実績原産地のパラガイより導入した種子から約

30％の発芽がえられ，これら実生一年生植物はほ場で

開花，結実し，越冬も比較的容易の見込である．

　系統保存および展示栽培

　主として下記の植物について系統保存ならびに展示

の立場から栽培を行なった・

　インドジャボク，クミスクチン，ジオスコレア，ズ

ボイシア，クマサキツズラフジ，ムラサキオモト，ユ

ーカリ，レモングラス，シトロネラ，ゼラニウム，パ

チヨリ．

和歌山薬用植物栽培試験場

門門　木　下　孝　三

　概　要　46年度の気象状況は概して順調であり，半

揚の主研究であるケシの栽培試験，大麻，クラムヨモ

ギなどは生育よく順調に経遍した．しかしケシの一貫

種系統は胆汁期間中の天候きわめて悪く，2回も強風

雨にあい，あへん収量は著しい減収となった．

　業務成績
　栽培試験以外の業務は次のようであった．

　1．　薬用植物栽培質疑応答　51件

　2．　ケシその他薬用植物種苗分譲　23件

　3．植物調査採集採種　徳島県海部郡海南町浅川地

区，和歌山県野鴨婁郡大塔村合川地区，奈良県桜井市

多武峰地区の3地区，計163種採種

　4．　ケシ作況調査　和歌山県2回

　5．　ケシ耕1儲」栽培講習会2回，和歌山県，岡山県

各1回

　研究業績
　1．　標本薬用植物栽培

　口的代表的薬用植斗勿を栽培し，一般の展示に供

し，種苗を育成し，各種の試験材料に供用する．

　内容　熱帯，亜熱帯産39種，温帯産122種を栽培

し，いずれも生育順調である・

　2．　クラムヨモギに関する試験

　円的　サントニン原料植物クラムヨモギの水田裏作

法による系統問の比較検講ずる．

　内容　4倍体N系統は2倍体A系統に比して風乾有

用部収量がややすぐれている．

　3．　ヒトツバハギに関する試験

　目的　セクリニン原料植物ヒトツバノ・ギの生育過程

を調査し，栽培法を確立する・
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　内容　和歌山県日高郡由良町衣奈で採種したもので

本年生育10年目である．年間の生育過程は昨年と同様

である．生育2年目で開花結実がみられ，草丈の伸長

はその後著しく，茎葉の繁茂，分枝数の増加は3～5年

の間が最も旺盛である・主幹の伸長発達は4～5年頃

より少なくなり，分枝のそれが著しくなり，灌木状の

特性が著しくなってくる．掌状形の低灌木として生育

してゆくようである．本試験は生育10年をもって一応

中止する．

　4．大麻に関する試験

　目的　各地の系統を栽培し，その特性，葉収量など

を調査し，栽培上の資料をうる．

　内容　生葉収量は系統によりかなりの差異がある．

雌雄別にみると雄株先熟であり，草丈は野鼠高く，分

枝，葉収量は雌株が多い・雌雄性については4型が存

在する・

　5．ケシに関する試験

　目的　ケシ栽培の復活にともない優良品種の育成，

栽培法の改善，栽培技術の保存ならびに生育上の基礎

的資料をえようとする・

　内容　次の11試験を実施した．

　i）品種および系統の保存，特性調査

　目的　各地の品種，系統を栽培し，その特性を調査

し，これを保存し，品種改良の材料に供用する・

　内容　本年は採年期間中の天候きわめて悪く，一貫

種系統は収量半減したが，全品種採汁採種し，保存す

ることができた．

　ii）系統選抜試験

　目的　栽培地より観察によリ優良な系統を選抜し，

その生産力を検討する・

　内容　採汁期間中の悪天候によりあへん収量は半減

したが，選抜系統は約半数の系統が一貫種よりすぐれ

ていた．選抜の効果はあまり認められなかった・

　iii）一貫種個体選抜系統検定試験

　目的　一貫種の個体選抜によりえた系統につきその

生育，生産力を検討する．

　内容　採汁期間中の悪天候により収量はかなり少な

かったが，選抜系統は3～4系統を除き他は収量，含

量ともすぐれ，優良な系統群である．

　iv）巨大朔果型育成交配系統検定試験

　目的　扁平型系統と一貫種との交配によってえた中

間型の球状巨大萌果の系統につき，その生育，生産力

を検定する・

　内容　選抜系統は草丈高く，薦：果は球状巨大萌果で

あり表面に白い胡粉が多い．収∫孟は一貫種よりかなり

劣るが，その特異の形質は育種的価値大きく，保存し
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ておくべきである．

　v）早生型育成交配系統選抜検定試験

　目的　愛知系統と一貫種との交配によりえられた系

統につき，その分離状況，生産力を検定し，早生にし

て多量の系統を育成する．

　内容　選抜系統は草丈低く，一貫種より10日以上

も早生である．本年あへん収量は一貫目より著しく多

く，モルヒネ含量はやや低い，開花期変異の幅はせま

くなり，萌果は一貫型として固定している・すぐれた

系統群である．

　vり耐病性育成交配系統選抜検定試験

　目的　トルコ系統と一貫種との交配によりえられた

系統につき耐病性，多恨の系統を育成する・

　内容　選抜系統はいずれも葉面に病斑少なく耐病性

を示し，あへん収量は一貫種よりややすぐれ，モルヒ

ネ含量は同程度である．草丈，開花期，萌果などは一

：貫種と同様である・

　vil）耐寒性育成交配系統選抜検定試験

　目的　トルコ系統と一貫種との交配によりえられた

系統につき耐寒性，多収の系統を育成する・

　内容　選抜系統はいずれも耐寒性を示し，本年はや

や暖冬のためその効果があらわれなかったが，あへん

収量は一貫種よりすぐれ，モルヒネ含量は同程度であ

った・開花期，繭果などは一貫種と同様である・

viii）土壌の種類に関する試験

　目的　各種異なる土壌にケシを栽培し，その生育，

収量などを調査し，栽培上の資料をえようとする・

　内容腐植土，腐植壌土などがすぐれ，火山灰，粘

質壌土，粘土と順次して劣っている．これは土壌の有

機質含有量と通気性によるものである・

　ix）採汁時期試験

　目的　採汁時期の変化が収量，品質におよぼす影響

を調査し，採汁の適期を判定する．

　内容　開花後6～12日採汁開始の各区が最高であっ

た・本年は採汁後半強風雨の天候であったため，早期

煮汁開始の各区が収量よく，異例の年であった・

　x）採汁方法試験

　目的　切取法と宵切朝掻法を比較し，労力関係を考

慮し，再検討する。

　内容　収量は両法とも差異を認めないが，採汁労力

を考えると，第1回切傷は切取法で，第2回以後は宵

切坦懐法によるが適法であると考ええれる・

　xi）多収穫栽培試験

　目的　あへん増収に関連あるあらゆる方法を組入れ

た栽培法を実施し，その収量，品質を調査し，栽培上

の参考資料にする．
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　内容　本年は採汁期間中の天候が最悪であり，2回

も強風雨にあい，あへん収量は激減した．昨年に引続

き最低の記録となった．

種子島薬用植物栽培試験揚

場長高城　正勝

　概　要　種子島空港拡張工事に伴なう建物移築その

他補償工事については，庇児島県側と事務的協定も締

結されたので，県は3刀から工事に着手した．工事内

容および実施期間は，3～4月に面積3，600m2の用地

および宅地造成工事と約3，000m猛の土地改良工事が

終わり，5～6刀には研究および見本植物等の植替え

が済み，7月には植替え植物の灌水，8～12，月に庁舎

ほか建築i工事の全部が終了したので，12月27日に鹿

児島県側と仮引継ぎを行ない，翌28日から庁舎およ

び宿舎の引越しを開始し昭和47年1月10日をもって

移転を完了した・2～3月には巾4mの道路建設，長

さ138m，高さ1．2mのコンクリートの防風壁も完

工し，4月に入って防風樹の植付けも終わり，補償工

事は完全に終了した．

　本年度の業務の主な内容は従来とほぼ同様で，栽培

研：究，ガラス室およびほ場における見本植物の保存，

育成，繁殖，薬用植物栽培者へ技術指導，野生植物の

採集調査，標本作成などである．

　業務成績
　1）栽培指導および実態調査　ガジュツの栽培面積

は種子島112ha，屋久島217　haで栽培農家へ技術指

導を行なった．

　2）植物採集　島内各地の植物採集を行なった．

　3）種苗交換　台湾および沖縄と有用植牛勿種苗の交

換を実施した．

　研究業績

　1）植栽植物のリスト作成

　目的　外国産植物は性状および用途など不明のもの

が多いが，栽培法等も詳説して開発研究の資料とす

る．

　内容新たに追加した種が17種で計567種を数え

た・外国文献が少なく，また文献に記載されていない

種が多いので編集に少なからぬ時日を費している．

　2）種子島自生植物分布図作成

　口的　植物採集を容易ならしめると同時に，生態観

察を便ならしめ，さらに植物保護施策がなされる揚合

等の資料にする・

　3）暖地薬用植物写真；集

　目的　暖地薬用植物の基礎研究および学生に対して

薬用植物についての認識を深める・

　内容　本年は12種を写した．

　4）ガジュツの栽培に関する試験

　　i）種ガジュツの大小と収量との関係

　目的　種ガジュツの経済的適正量を知り，栽培法改

善の資料とする・

　内容　試験区は209区，309区，409区，509区，

60g区，80g区，100g区および120g区の8区を設
けた・各区の耐はお・・馬脚匡は…m・…m

の48個殖えとした．植付けは5月20LI，収穫は昭和

47年1刀26日に実施した．収率では種いも重量が小

さい区ほど高率を示し，重量が大きくなるにしたがっ

て倍率が低くなることが認められた．209区から順次

示すと，2．517，2．331，1。925，1．588，1．616，1．685，

1．358，および1．265倍であった。植付適正量は種ガ

ジュツ1個の重量が60－809，10a当りに換算して

384～459kgが経済栽培上適正量であるものと考えら

れる．

　ii）一芽栽培試験

　目的　本邦では結実しないため無性繁殖以外に増殖

の方法がない．しかも他作物に比して収率が低い関係

上，利用できない小いもを育成して翌年度の種用に役

立てる．

　内容　試験区は4区を設け，植付けた1掴の小いも

重量は平均4．4g，植は個数は2，496個でそのうちの

16％は夏季の干ばつで枯死し，生存株の収率は1．159

倍であった．

　一芽ガジュツ（直径1cm程度の小いも）を1年間

肥培育成しても，種ガジュツとしては重量不足で経済

栽培には不適当であることが判明した・さらに1年間

の肥培育成が必要であろうと考えられる．

　5）ウコンの栽培に関する試験

　i）植付けの深さに関する試験

　目的　同属のガジュツは植付ける深さによって収量

にある程度の差異が明らかに認められた・ウコンにお

いても収量差が予想されたので究明し，さらに比較検

討して栽培法の確立を期する資料とする・

　内容植付けの深さはOcm区，5cm区，10cm区，

15cm区，20　cm区および25　cm区の6区を設けた．

躯の面積はお・とし・種・・ン1個の重量は平均

53・3～53。69で，6，月11日に植付け，翌年2月2日

に収穫した。収量は，10cm区が92．89で最高，つ

いで15cm区が80・8g，5cm区79・5g，20cm区

62．49，25cm区が54．99，0cm区が28．19で最

低を記録した．収率は10cm区が1．668倍で最も多
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く，10a当り平均471．96　kgの収量があった・ウコン

を経済栽培するに当って10～15cmの深さに植付け

るのが最適であると考えられる．

　ii）優良系統の多収穫栽培試験

　目的　優良系統を増殖育成し栽培法を確立して国産

化をはかる．

　内容　伊豆試験場から送付のジャワNo，2系統を5

，月11日に植付けた．肥料は鶏糞，ケーキ（さとうき

びの製糖粕）を施し，化学肥料は基準使用量の2倍量

を施した。種ウコンの平均重量は24．8g，生育は旺盛

で草丈の最高は85．4cm，分けつ数は6．4本を数え

た。収穫は2月7日，収量は1株平均271．56kg，収

率は10．95倍で，10a当り1，466．4kgを得た．

　6）　ニッケイの栽培に関する試験

　i）発芽試験

　目的　桂皮はその全量を輸入に仰いでいる。前回の

予備試験の結果，種子の発芽寿命は極めて短かいこと

が判明した．しかし，詳細なデータが得られなかった

ので，本年は播種日の間隔を短縮して種子の寿命およ

び発芽率等を明らかにし，栽培法を確立して国産化を

はかる資料にする．

　内容　種子は昭和45年12月11日に古田地区にて

完熟した種子を採種した．採種後は，直ちに果肉を除

去して種子を取出し，水洗後4日間陰乾して室内で保

管した．播種は採種の翌日，すなわち12月12日から

翌年3月13日まで25回に分けて実施した・1回の播

種数は100粒とした．

　発芽率は採種の翌日，すなわち12刀12日に播種し

た区が98％，4目後の12月16日区は88％，8日後

の12月20日区が68％，16日後の12月28日区が10％

を示した．発芽率は採種後日が経つにしたがって急速

に低くなることは明らかで，高率を得るには採種後直

ちに播種するのが望ましい．せめて1週間以内に播種

せねばならない・

　il）種子島における生育について

　目的　樹の生育を調査して栽培法を確立し，国産化

をはかる資料とする・

　内容　昭和41年12刀に播種した4年生樹で，樹高

は109。7cmに達し，樹幹の直径は12．581nmを測定

した．
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誌　上　発　表 （1972年5月31日までのものを掲載） Summaries　of　Papers

Mutagenic　and　PropLage－inducing　Activities　of

1一八lkyト3－nitro－1－nitrosoguanidi皿es

Shigeo　IwAHARA，　Kimie　YANAGIMAcHI（n6e　Ko・

sHINuMA），　Shozo　KAMIYA，　Masahiro　NAKADATE

and　Ikuo　SuzuKI：　C乃θ2π．　Pん4r〃z．　B駕〃．，19，1914

（1971）

　　Aconcurrent　test　for　the　mutagenicity　and　the

prophage－inducing　activity　of　1－alkyl－3－nitro－1－nitro・

soguanidlnes　was　carr三ed　out．　In　mutagenicity　test，

mutatioll　from　streptomycin－dependent　to　streptoπ1y．

cin－nondepcndent　in　E．‘o〃Sd　4　was　tested，　and　in

prophage－induction　test，　induct玉on　of　lambda－phage

in　E．　coπK12　was　used．

　　1一（2－Chloroethy1）一3－nitro－1－nitrosoguanidine　（CN

NG）showed　the　most　potent　mutagenicity，　though

the　mutagenichy　of　1－methy1－3－nitro－1－nitrQsoguan．

idine（MNNG）was　remarkably　high　in　comparisQn

with　those　cf　other　1－alkyl－3－nit【o－1－nitrosoguaH・

idines．　While，　in　prophage－inducing　activity，7～一propyl

andπ一butyl　derivatives　were　most　effective，　showlng

1コrgednductiQn　index～han　MNNG　and　CNNG．

　　、Vhen　the　alkyl　chain　became　longer　than　C5，

both　activitles　were　extremely　weakened．

Studies　on　Fused］日：ydrazines．　II．　The　Stevens－

Type　Rearmngement　of　2，3，5，10－Tetmhydro－l

II－pyどazolo〔1，2－b〕一phtkalazin－5－o聾e！』lethiodide

and　Related　Compounlls

Akltada　NAKAMuRA　and　Shozo　KAMIYA：C1己e2π．

Pゐαrηz．　」Bμ11．，20，69（1972）

　　The　alkaline　decQmp◎sitlon　of　2，3，5，10－tetτahydro－

1H－pyrazQlo一〔1，2－b〕　phthalozin－5－one　methiodide

（VIIa），玉ts　methyl　derivatives（VIIb－d），　and　1，2，3，

4，6，11－hexahydropyridazo〔1，2－b〕phthalazin－6－one

methiodide（XIV）was　examined．　Compounds　VIIa－d

afforded　1－methyl－1，3，4，10b－tetrahydro－2H－pyr三mi．

do〔2，1－a〕isQindoし6－ones（V皿a－d），　and　XIV　aKorded

1－methyl－1，2，3，4，5，11b－hexahydro－7H－1，3－diazep…．

no〔2，1－a〕isoindol－7－one　（XV）．　In　all　cases　the

Stevens－type　reaπangement　involving　lactam　nitrogen

mlgrotlon　from　nitrogen　to　carbon㏄curred．　Their

c・11丘gurati・n　and　conf。rmatlon　were　discussed．

Mechanism　of　Intestinal　Absorption　o正1）rugs

from　Oil　in　Water　Emulsions．　I

Kiich1ro　KAKEMI（the　late）＊，　Hitoshi　SEzAKI＊，

Shozo　MURANIsHI＊，　Hiroyasu　OGATA　and　Satoshi

IsEMuRA＊；Cゐθ〃乙．　Pゐ4ηπ．β〃」．，20，708（1972）

　　Mechanism　of　the　absorption　of　drugs　from　oiI

in　wa【er　emulsions　was　studied　in　the　rat　large

intest三ne．　Synthesized　esters　of　fatty　acids　and　phthalic

acld－0．1％Polysorbate　80　was　cllosen　as　thc　cmulsion

SyStem，　the　Q互1／Water　V・IUme　rati・WaS　Vaτied　frOm

Oto　1，　and　the　absorption　from　emu1sions　of

sulfapyrid1ne，　sallcylamide，　and　of　acetanilide　was

investigated　using　　fπ　5f∫μ　r㏄irculation　and　looP

techniques．

　　In　　the　absorption　　of　drugs　　having　　Partition

coefHcients　of　Iarger　than　Qロe，　arnount　of　drugs　in

aqUeQUS　phaSe　rather　t1・・！・their　CQnCentrati・nS　WaS　a

cr三tical　factor　for　the　absorption　from　oil　in　water

emulsions．

　　In　the　absorption　of　poorly　oil－soluble　drugs，　drug

absQrption　from　emulslons　was　Iarger　than　the　one

from　aqueous　solutions　when　the　overal且volume　of

emulsiong　was　kept　cQnstant，　which　suggested　the

impQrtance　of　absQlute　volume　of　aqueous　phase　in

the　absorption　of　drugs　fro皿such　systems・

　　Usually　d∫ug＄dissolved　in　oil　were　absorbed　mainly

τ’4aqueous　phase．

＊Faculty　of　Pharmaceutical　Sciences，　Kyoto

　University

Mechanism　of　Intestinal　Abso叩tion　of　Dmgs

fmm　On　in　Water　Emulsions．　II．　Abso叩tion

fron、　Oily　Solutions

Kilchiro　KAKEMI（thc　Iate）＊，　Hitoshi　SEzAKI＊，

Shozo　MuRANIsHI＊，　Hiroyasu　OGATA　and　Kい！IKo

GIGA＊：C加7π．　Pたαr7π．　Bμ〃．，20，715（1972）

　　Drug　absorption　fτom　oily　solutions　was　investigated

by　the　rat　large　intestine　uslng　∫π5露琵　recirculation

t㏄hnique．　Three　model　drugs（acetanilide，　sulfapy・

τidine，　and　salicylamide）and　three　different　kinds　of

oi1　（isopropyl　palmitate，　ethyl　Iaurate，　and　diethyl

phthalate）were　chosen　for　absorption　studies．

　　It　was　fouad　that　in　Qily　solutiQn，　drug　absorptbn
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through　the　large　intestinal　membrane　usually　took

phce　after　being！lberコted　from　oll　into　the　secreting

nuid．

　In　the　absorption　of　a　drug　having　oi1／water

partition　coef五cient　Qf　less　than　one，　apParent　enhan・

cement　in　the　absorption　was　observed．　This　was

attr1buted　to　the　smaU　volume　of　secreting　恥id

（aqueous　phase）and　the　1㏄al　concentration　build－up

of　a　drug　at　the　absorptive　surface．

　Some　comparisons　have　been　made　with　the

absorptive　behavior　of　drugs　from　oil　in　water

emulsions．

＊Faculty　of　Phar皿aceutical　Sciences，　Kyoto

University

混合製剤の分析に関する研究（第18報）　2，4－Di・

nitrophenylhydrazineによる綜合感冒剤中のd’一塩

酸メチルエフェドリンの比色定量

井上哲男，立沢政義，大河原　晃：薬誌，91，1158

（1971＞

　比色法による混合製剤中の認一塩酸メチルエフェド

リンの定量法を検討し，選択性があり，かつ高感度の

方法を確立した．

　認一塩酸メチルエフェドリンをアルカリ性でフエリ

シアン化カリウムで酸化してペンズアルデヒドを生成

させ，2，4－d三nitrophenylhydrazineと反応させて後ア

ルカリ性とし，461mμの吸収極大波長で定量する．

　共存成分としてアミノピリン，アンチピリン，イソ

プロピルアンチピリン，スルピリンチアミン，アスコ

ルビン酸など妨害となるが，これらは予め溶媒抽出に

より除去可能であり，前処理後本呈色反応を利用すれ

ば混合製剤の定量ができる・

混合製剤の分析に関する研究（第19報）β一Diethyl・

aminoethy1一α一naphthylamiRe　Oxalateによる綜

合感冒剤中のエトキシペンズアミドの比色定量

井上哲男，立沢政義，北条正躬：医薬品研究，2，

361　（1971）

　比色法による混合製剤中のエトキシベンズアミドの

定量法を検討し，選択性があり，かつ高感度の方法を

確立した．

　エトキシベンズアミドを次亜臭素酸でホフマン転位

を起こさせ，o一フニネチジンを生成させる．これを

ジアゾ化しβ一diethylaminoethyl一α一naphthylamineを

カップリングして570mμの吸収極大波長で定量す
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る。

共存成分としてピラゾロン類が妨害となるが，酸性

でクロロホルム抽出することにより除去できる・

混合製剤の分析に関する研究（第20報）薄層クロマ

トグラフ法による感冒剤中の解熱鎮痛剤，鎮咳剤，

味疫剤，抗ヒスタミン剤の確認

井上哲男，立沢政義，橋場茂子：医薬品研究，2，

369　（1971）

　綜合感冒剤に繁用される解熱鎮痛剤，鎮咳剤，咲疾

剤，抗ヒスタミン剤など約45種類の薬剤について薄層

クロマトグラフ法による確認法を検討した．

　吸着剤としてWAKOGEL　B－50Aを用V・，酢酸

エチルーエーテル（4＝1），　シクロヘキサンーアセトン

（1：1），クロロホルムーアセトンー酢酸（45：5：1），ク

ロロホルムーアセトンーアンモニア水（45＝5：1），エー

テル，エーテルーエタノールー酢酸（40：10：1）および

エーテルーエタノールーアンモニア水（40：10：1）など

を展開溶媒として，確認は紫外線，ドラーゲンドルフ試

液，塩化第二部およびコパルトーアミンなどを用いた。

混合製剤の分析に関する研研（第21報）p－1〕imethyL

aminocinnamaldehydeによる綜合感冒日中のエト

キシベンズアミドの比色定量

井上哲男，立沢政義，北条正躬：薬剤学，31，257

（1971）

　比色法による混合製剤中のエトキシベンズアミドの

簡易定量法を確立した．

　第19報でジアゾ法による比色定量法を報告したが，

本法は簡易定量法の確立を目的とし，エトキシベンズ

アミドをホフマン転位反応で。一フェネチジンとなし，

氷酢酸でρ一dimethylaminocinnamaldehydeと反応さ

せ，525mμの吸収極大波長で定量する・

　共存成分としてアセトアミノフェン，ピラゾロン類

は妨害となるが，酸性またはアルカリ性でクロロホル

ム抽出により除去可能である．

天然脳下垂体後葉ホルモンの研究（第3報）後葉ホ

ルモンとneurOPhysinとの複合体の不均一性につ

いて

福田秀男：生化学，44，160（1972）

　ウシの脳下垂体後葉中に存在するホルモン・neuro・

Physln複合体につき，ゲル炉過分画法，アセトン分画

法，食塩分画法などで得た各区分について，オキシト

シン（oxyt）およびバソプレシン（vas。p）の含有量と，
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電気泳動によるneurophysln（Nph）のタンパク質成分

を調べ，両者の関連性を検討した．また，Nphにつ

いて，DEAE一セルロースによるカラムクロマトグラ

フィーを試み，単一ではないが，ほぼ各タンパク質成

分に分離し，それぞれのホルモンに対する結合能なら

びにアミノ酸組成を検討した・

　その結果，ウシのNphには電気泳動的に2種の主

要成分（Nph　I，　II）を含む少なくとも5種以上のタン

パク質成分が存在し，Nph　I，　IIがそれぞれ特異的に

・xytまたはvas・pと結合して下垂体後葉中に存在す

るものとしたHopeらの仮説以外の組み合わせも，否

定できなV・結果を得た．また，Nph　I，　II以外のタン

パク質成分もoxyt，　vasoPに対してNph　I，　IIと同程

度の親和性を有し，それらのアミノ酸組成は，一つの

成分を除いて，Nph　IあるいはNph　IIの組成のいず

れかの系統に属するものであることを知った・

　以上の結果から，ウシ脳下垂体後葉中に存在するホ

ルモン・Nph複合体は，多様な結合様式をもっている

ものと推定される．

ヘパリンの定量法における問題点

木村俊夫：医薬品研究，2，（4），381（1971）

　起源の異なるいくつかのヘパリン製品の抗血液凝固

力価を，英国薬局方（BP）および米国薬局方（USP）

の定量法によリ比較した．ウシ肺から調製されたヘパ

リンを標準品として，ウシまたはブタ腸粘膜から作ら

れた製品を定量するとき，USP法に比較してBP法

は常に高い単位を与えた．これに対し標準品と試料が

共にウシ肺を起源とするときはほぼ同一の単位が得ら

れた・クジラヘパリンの和合には，両公定法により著

しく異なる単位が得られた．

pLase　Solubility　Analysisについて

木島敬二：医薬品研究，3，（1），95（1972）

　BPおよびUSPに収載されているPhase　solubillty

analysisは医薬品に混在する微量の不純物を試験する

にあたってその精度はかなり高い方法とされている．

塩酸メカミラミンを引用してその理論および実験方法

の詳細などを解説し，実例としてproscmaridin　A，

acetanilideなどについてアクロバット撹乱器を用いて

実験を行なった結果を示した・

VageS－Proskauer発色反応の機構に関する研究

木島敬二，坂口武一＊：分析化学，20，1462（1971）

　Vages－Proskauer発色反応には，　diacetylを用いる

0’Meara法と，一方，　diacetylとα一naphtho1とを併

用するBarritt法がある．今回はguanidino化合物と

してmorpholinQamidineを，またdiacetylの代わり

に1－phenyl－1，2－propanedloneを用いて検討した．そ

の結果Barrltt法および0●Meara法では，それぞれ

2一（2－morpholino－4－pheny1－1H－5－imidazolylmethylid．

ene）一1，2－dihydro－1－oxonaphtllalene（1）と2－morpho・

Iino－5－pheny1－4一（2－morpholino－4－plleny1－1H－5－imid．

azolylmethylidene）一isoimidazol（II）および（II）を得た．

また窒素気流中でmorpholinoamidineと1－phenyl－1，

2－Pmpanedioneの反応液から2－morpholino－4－hydro・

xy－4－methyl－5－pheny1－4－isoimidazo1（III）を1与｝た・

　（III）はα一naphtho1と反応して（1）を，またアルカ

リ性空気酸化により（II）を与えたことから，　V－P反

応は（III）を経由する反応であることを明らかにした．

　　　　　　　　　　Φ

　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　∠C＼
　　　　　　　　　　N　　N
　　　　　　　。H、一］。、H、

　　　　　　　　　　0暑II）

＊千葉大学薬学部

Voges－Pmskauer反応の呈色機構に関する研究（V）

mo叩holinoamidineおよび1，1－Pelltamethylene．

9uanidineによるVoges－Proskauer反応成績体

中の榿色色素Cの構造

木島敬二，小屋原伊一郎＊，田辺信三＊，坂口武一＊，

薬言占，　91，　1150　（1971）

　Voges－Proskauer呈色反‘ホにおいて生成する4種の

色素のうち色素Cの構造決定と，σMeara法（dbcetyl－

9uanidlm　c∩mp、）と　Eg91eton法（d三acety1－guan1dino

comp．一α一mphthol）から得られる両二色色素の同定を

目的として実験を行なった．なおguanidino化合物は

morpholinoamidlneを用いた．色素CはNMRスペク

トルでは（δ，ppm）2．35（s，6H，2×CH3），3．65（d，16

　　　〔
H，2×O　　N一），6．10（b，1H，　NH），6．45（s，1H，

　　　L／
一CH＝），マススペクトルではM＋；m／e　344，精密

質量測定値344．1940，計算値344．1960および元素分

析値から分子式をC17H2402N6と決定した．またIR
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スペクトルによって2900，2840cm－1にCHの伸縮

振動が，1115，1225cm『1にmorpholino基のC－0－C

の吸収が，1610，1580cm騨1にイミダゾール環に由来

する吸収が認められたので色素Cの構造をC－Mと決

定した．

　　　　　　　　　　＼CHグ

　　　　　　　　　　C－M

　なお，0’Meaτa法とEggleton法とで得られたそ

れぞれの下色色素は，混融しても融点降下を示さず

（195－196。），TLCによるRf値，　IRスペクトルもよ

く一致することから，両色素は同一物質であることを

確認した．

　　／0＼
　　I　l
　　＼N／
　　　　ぼ
　　／C＼
　　N　　NH
　　l　l
CH3／

〔1〕

　　
／C＼
N　　N
I　Il
　　　＼CH3

＊千葉大学薬学部

放射性医薬品の品質基準に関する検討（第2報）ク

ロム酸ナトリウム（51Cr）の比放射能測定法につい

て

浦久保五郎，池淵秀治：医薬品研究，2（4），386

（1971）

　クロム酸ナトリウム（51Cr）は循環血量などの測定

のため，注射前に51Cr標識赤血球を作るために用い

られるもので，比放射能が高い．したがってクロム酸

ナトリウム（51Cr）注射液中のクロムは微量で．その

測定にはきわめて高感度の定量法が必要である．

　従来，飲料水などに用いられていたジフェニルカル

バジドによる比色定量法を再検討し，注射液に発色車

回を0．04％に，硫酸を1．2％になるように加えて発

色させ，15－25分後550mμで比色定量することに

より，クロム酸ナトリウム（51Cr）注射液中のクロム

を正確に定量し得るような方法を設定した・

排泄を調べた．

　セレンの化学形，投与方法の違いによる生物学的半

減期の違いは観察されなかった．

　また50日後における各動物の体内分布では血液，

肝，腎に放射能が存在したが，有意の蓄積を示した臓

器は腎，血液，脾であった。

日本における飲食物の放射能汚染に関する基準につ

いて

浦久保五郎，城戸曲馬：食衛誌，11（5），396（1970）

　昭和29年の魚類の汚染事件以来，厚生省，放射線

審議会，放射能対策本部などから公表された食品の放

射能汚染に関係する基準や取りきめを現在に至るまで

列挙して紹介し，それぞれに解説を加え，批判や考察

を述べた．

放射性診断薬の開発に関する研究（その4）65Znの

生体内分布に関する研究

長谷川　明，亀谷勝昭，浦久保五郎：原子力平和利

用研究成果報告書，11，303（1971）

　前立腺肥大あるいは前立癌の放射性診断薬として

65Znの利用が考えられたが，放出するr線のエネル

ギーが強いため，現在までその臓器シンチグラムは得

られていない．そこでγ線のエネルギーの低い6伽Zn

を利用すれば，前立腺シンチグラムを得ることが担え

られるが，69mZnの半減期は13，8時間と短かく，　Zn

の前立腺への取込み時間が，シンチグラムを得るため

に大きく影響すると考えられる．本実験では，65ZnCI2

をラットに静脈内投与し，前立腺および他の臓器への

Zn取込みの時間的変化について検討した．肝，腎，膵

では一時的にかなり高い取込率を示すが，時間の経過

と共に漸時低下し，前立腺，睾：丸のみが時間とともに

上昇した．しかも前立腺のみはその取込み率が高く，

血液中のZn濃度と比較すると，2～3日で20～30倍

の高い値を示すことを知った．

Sodium　se】enite，　L－Selenocystineの体内残留お

よび排泄について

長谷川　明：衛生化学，18（2），70（1972）

　Sodium　seleniteとL－seleno　cystineの生体内残留，

排泄：について長期間ラットで観察した．

　75Seで標識したsodlum　seleniteと　selenocystine

を一群3～4匹のラットに経口，皮下，静注し，その

後弓生体，尿，糞の放射能をアニマルカウンターを用

いて投与後50日間，毎日測定し，セレンの体内残留，

点眼薬に含まれる2。3Hg標識チメロサールのウサギ

における体内分布について

浦久保五郎，長谷川　明＝原子力平和利用成果報告

書，　11，　309　（1971）

　点眼薬に含まれるチメロサールの吸収，分布を調べ

るために，2⑪3Hgで標識したチメロサールを合成し，

ホウ酸緩衝液に溶かし，ウサギに結膜下注射および点

眼を行ない，一定時間後に解剖し，血液，各臓器の放

射能を測定して分布を調べた．
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　その結果，臓器内分布はウサギに対する結膜下注射

および点眼ともに，ほぼ同様の様相を示し，腎，肝に

多く取り込まれ，血中濃度はそれほど高くない，また

吸収されたチ別口サールの代謝，排泄：はかなりおそい

ようである，

有害金属の体内残留排泄に関する研究（4）　セレン

化合物について

浦久保五郎，長谷川　明：原子力平和利用研究成果

幸艮告書，　11，　323　（1971）

　75Seで標識した亜セレン酸ナトリウム，レセレノシ

スチンの生理食塩溶液をそれぞれラット3～4匹を一

群とし，経口，皮下，静注し，連日全生体，糞，尿の

放射能を測定して，75Seの体内残留および排濫を長期

にわたり測定した．その結果，各化合物の各投与方法

においての投与後の体内残留量は，一定期間において

指数函数的減少をしてゆくことが見られた．また生物

学的半減期も各化合物ともに非常に似かよっていた．

有害金属の食品中の許容濃度一とくにZnについ

て

浦久保五郎＝昭和46年度厚生科学研究報告

　有害金属の食品中許容濃度については，実験動物に

よる長期のfeeding　testの結果によるのが最も実質的

な方法であるが，このような実験は，ことに臨み容易

に短時日の問に実行できるものではない・そこで1回

投与ないしは数回投与の毒性データを墓にして，連続

摂取する食品の許容濃度をなるべく合理的に算出する

方法を考案した．

　算出のために用いられたfactorには，生物学的半減

期，経口投与後血中に吸収される割合い，動物実験の

結果を人体に芋川するためのsafety　factor，当該食品

の1日平均摂取量，当該金属体内導入に関する当該食

品の寄与の全食品に対する割合いなどがある・

　考案した算出方法により，飲料水およびジュース中

のZnの許容濃度を試算した・内外の公に設定されて

いる訂容濃度と比較すると，若干きびしい値が得られ

た．

STPの標識について

浦久保五郎：昭和46年度医療研究助成補助金によ

る精神幻覚剤STP乱用者の診断治療法に関する研

究報告

　STP（2，5－dimethoxy－4－methyレamphetamlne，

DOM）は乱用のおそれのあるsympathomimetic　agent

である，動物実験のためこれをRIで標識することを

試みた．

　（1）14C－STPの合成

　簡単な方法として，次に示すような反応を行なった

が，成功しなかった．

畷⊂）

　　託漏

OCH3
／

　　　　　　　HI
　－CH2CH　CH3
　　　　
　　　NH2

臨Gb／
　　面一

OH
／　　　　　　＊CII呂1，

　　　　　　　Ag盛0
－CH2CH　CH3

　　　　
　　　NH2

　　　　　0＊CH3
　　　　／

　　O（＊）CH3

　（2）3Hによる標識

　Wilzbac11の方法により，　STP　460　mgを3Hガス

20C圭で5日間照射した．照射後エタノール・水（9：

1）を加えて蒸発濃縮することにより不安定な3Hを

除くことを4回くりかえし，再結晶を2回行なって，

ほとんど不純物のなV・3H－STPの結晶170　mgを得

たが，比放射能が約0．1μCi／m9と低く，標識の条件

に再検討を要すると思われた．

Naph出oquinone　I）erivatives　from　the　Eben．

aceae．1．　Diospyrol　and　the　Related　Napht｝to．

quinones　from　1）〃。叩〃ro8」πo〃ぎ8　GRIFF．

Kun三toshi　YOsHIIIIRA，　Michiko　TEzuKA，　Panida

KANCIIANAPEE，　and　Shinsaku　NAToRI：Cん6〃z．

」Pノ｝αrη；．β‘’」’．，19，2271　（1971）

　The　structure・f　dio旨pyrol，　the　anthelmintic

principle　Qf　fresh　f則its・f　Df・5外r・∫7”・～1f・GRIFF．，

was　revi・・d　to　l　by　the　prep3r面G轟Gf　thc　dcrivatLv・・

and　by　the　spectral　exam孟nations　espedally　by　nuclear

magnetic　resonance　spectra．　The　dried　fruits，　bark，

and　fresh　roots　were　also　examined　and　the　presence

of　elliptinone（II），　mamegakinone（III），　and　4，5，8－

trimethoxy－2－naphthaldehyde（IV）besides　trlterpen．

oids，　lupeol，　Iupenone，　betul玉n，　and　taraxerol，　was

revealed．
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　　　　　OH　　OH　　　　OH　　OH
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ　　　　　　

M，．（〕○一〇〇．M，

　　　　　　　　　　　　　（1）

　　　　　O　　HO　　　　OH　　O
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

M，℃〔）一〇〔〕．M，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ド　

　　　　　0　　　　　　　　　　　0

　　　　　　　　　　　　　（H）

　　　　　OH　　O　　　　O　　HO
　　　　　ロ　　　　　　　　　　　　　　ロ　　　　　　　

M。．○○一〇つ．M．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

　　　　　　　　　　0　　　　0

　　　　　　（皿）

　　　　　　0⊃㌧｛e　O｝㌔｛e

　　　　　　　　　　　　　　

。H。．○0

　　　　　　　　　　　6M。

（IV）

　NaphtLoquinone　I）erivatives　from　the　Eben．

　aceae．　II。　Isodiospyrin，　Bisisodiospyrjn，　and

　Mamegakinone　from　1万03P〃ro310紐8　Lαπd

　O．7πor7・f8fαπαIIANCE

　Kunitoshi　YosHIHIRA，　Michiko　TEzuKA，　and

　Shinsaku　NAToRI：C乃82π，　P加r舵．　Bκ〃．，19，2308

　　（1971）

　7－Methyljuglone，　mamegakinone，　isodiospyrin（1），

and　bisisodlospyrin（II）were　isolated　from　the　roots

of　Dfo∫ρツro5　Jo伽5．　I　and　II　were　also　lsolated

from　the　roots　of　D．2πorrf5fαπα．　The　structure　of

Iwas　con丘rmed　by　the　nuclear　Overhauser　e∬ects

observed　in　the　methyl　ether．　II　is　a　naphthoquinone

tetramer　corresponding　to　the　symmetr量cal　dimer　of

　　　　　　　　　　　　　　　　　OH　　O

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ド
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　∩

　　　　　　　　　　　　Me／　　　　＞
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　6

　　　　　　　　　　　　Me＼〈／OH
　　　　　　　　　　　　　　　し＼。。

　　　　　　　　　　　　　　　。⊥」

　　　　　　　　　　　　　　　　　（1）
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　　　　　0　　＼　　　　　　　　　　　　　　　ノ　　O

　　HO　　＼　　　　　　　　　　　　　　　　0　　ノ

　　　　　し　・II・　9・H＼1
　　　　　　　　　　　ノ　　　　　　　　　　　　　　、

　　　　　　M・　　I　　　I　　M・
　　　　　　　　Me　＼　　　　　　　　　　　　ノ　Me

　　　　　　　　　　　　　　　　O　　　　　O

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（■）

Ihnking　at　2’一〇r　3’一position．　The　plants

betulin，　betul三nic　　acid，　oxyallobetulin，

】upeo】，　and　ursolic　acid、

　　Naphthoquinone　Derivatives　from　the

　　aceae．　III。

　　cαS夏EB．

　　Masanori　KuRoYANAGI，　Kunitoshi

　　ShinsakロNATORI3

　　（1971）

　　Three　naphthoquinones，　isodiospyrin，　bis｛so

and　7－methyljuglone，　a　new

med　shinanolone　（1）and　　fQur　triterpenoids，

ero1，1upeol，　betulin，　and　betulinic　aci

from　the　ro。ts　of　Df50ρツro5ゴαρ022’‘α．

ure　of　shinanolone　was　eluci　　　　，

xy－6－methyレ1＿tetra．10ne　and　the

dibenzoate　chirality　urle　was　attempted

cOmpound．

OH

contaIn

taraxer。1，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Eben．

Shinanolone　from　Dξ08p召ro8ノ叩。泥ぎ一

Me

　　　　　　　　　　YQSHIHIRA，　and

（洗6〃τ．1「ゐαr〃z．β♂’1」．，19，2314

　OH

〆【

＼

（1）

　　　　　　　　　　diospyrin，

tetralone　derivative　na．

　　　　　　　　　　　　　tarax・

　　　　　　d，were　isolated

　　　　　　　　　The　struct．

dated亡。　be　48－dihydro。

　　　　　apPI三cationof　the

　　　　　　　　　　　for　the

0

OH

　　1－Indanone　Dedvatives　from　Bmcken，　Pfer蹴・

　　fππ星α9π∫Zf肥πg　var．」αだ配8cμ」ππε

　Kuniヒoshi　YOSHIHIRA，．　Masamicili　FUKuOKA，　Masa．

　nori　KuRoYANAGI，　and　Shinsaku　NAToRI：C加η3．

　1ワ比zr7π。　B㍑JZ．，19，1491　（1971）

　In　the　cQurse　of　systematic　fractionation　of　the

c。nst三tuents　of　bracken　to　5nd・ut　the　carcinogenic

principle（s），　six　sesquiterpenoids　hav三ng　1－indanone

nucleus　were　isolated．　The　structures　of　the

compounds　were　established　as　I－VI　from　their

physical　data　and　their　correlations．　The　degradation

was　also　carried　out　to　con丘rm　the　positions　of　the

substituents．
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　　　　　Me　　O
　　　　　　　　　　　　　

Rつ○〔〉〈器

　　　　　　　　〕X

　　　　R　　　　R’

（1）　CH20H　　CH3

（n）　COOH　　CH3

（皿）　CH2CI　　CH3

（W）　CH20H　　CH3

（V）　CH20H　　CH3

（、1）　CH20H　　CH3

R”　　　X

H　　　　H

H　　　　H

H　　　　H

CH3　　H

CH3　　0H
CH20HH

Further　Characterization　of　1－lnda凪one　Deri．

vatives　from　Bracken，、P’e7εd如πα9麗ε伽珈ε

、・ar。」αだπ8‘πzμ7π

Kunitoshi　YosHIHIRA，　Masamichi　FuKuoKA，　Masa－

nori　KuRoYANAGI，　and　Shisaku　NAToR1：C1λεη～．

P1星αr〃置．　1ヨ配1」．，20，426（1972）

　Two　more　1－ind3none　derivativcs　were　lsohted

and　the　structures　were　shown　tG　be　I　and　II，　Two

glucosides，　identi丘ed　with　pterosides　A　and　B（III，

IV），　were　alsQ　isolated．　The　indanones　were　designated

as　pterosins　A－G，　and　Z．

　　　　　　　　　　　Me　O
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　R／孟」つ（〉〈ll

　　　　　　　　　　　　　　大

（1）

（H）

（皿）

（IV）

　R　　　　R’　　　R”

CH20H　CH3　H
CH20H　CH20H　H
CH20－glu　CH3　　CH20H

CH20－glu　CH3　H

X

OH
H
H
H

Oxidation　of　Bauerenol　Derivatives　with　Chro．

miロm　Trioxide＝Con且rmaUon　of　tke　Structure

of　】3auerenol

Masamlchi　FuKuoKA　and　ShhMku　NAToRI二

Clz8ノπ．」Pゐζzr2η．13z‘Z乙，20，974（1972）

　The　identity　of　bauerenol　and　ilexol　was　establ・

ished．　The　posit玉on　of　the　double　bond　in　bauereno1

（1）was　established　at　7－position　by　the　chromium

triQxまde　oxidation　　of　bauercnc，　isobauerene，　and

bauerenyl　acetate．　Some　obscrvations　in　the　course

of　the　rcactions　were　also　described．

HO
ご　ll

Hl

（1）

H

歯科材料の機器分析に関する研究（第1報）鋳造用

埋没材の示差回および赤外分光分析

堀部　隆，小嶋茂雄，菊池　寛：f封材器二三，25，

71　（1971）

　宙科鋳造用埋没材（石膏系）8種と，その材料であ

る石英，クリストバライト，αおよびβ石膏につい

て，示差熱分析（DTA），熱重量分析（TGA），赤外分

光分析を行ない，最後に化学分析を併用した組成分析

を検討した．石英，クリストバライトはDTAにおい

て，それぞれ573。，259。にシャープな吸熱ピークを

示し，両者の識別が可能であった．αおよびβ石膏

は，DTA，　TGAで50～100。でわずかな減量を伴な

う吸熱ピーク，100d25。で著しい減量を伴なう大き

な吸熱ピークを示し，この減量が含水不智の脱水と計

算して石膏の含量を求めることができた・赤外分光分

析で石膏のαとβは識別が不可能であったが，615お

よび690cm－1をkey　bandとして，石英とクリスト

バライトの混合物の組成分析は可能であり，化学分析

による無水ケイ酸とTGAによる石膏の分析値は合計

99．5～101．4％となり，良好な結果を示した．

マイコトキシンの化学的分析に関する研究（第3報）

発酵食品中のgriseofulvimの検査法，とくにみそ

について

内山貞夫，野津喜代子，林田尚子，近藤竜雄，田辺

弘也：食衛誌，13（2），115（1972）

　みそ中のgrisccfulvinの1芝f［㌃法を検討した．みそ中

のgriseofulvinはエーテルによって抽出され，ついで

薄層クロマトグラフ｛一を行なった．けい光測定はけ

い光用自記濃度計を占いて行なった．薄層プレート

（MeOH：chlorGfGrm」・2：98，　Rf一〇．7G）上の検出限

界はスポットあたり0．011’9であり，0．05から0．25

までgriseofulvinとけい光強度に直線関係があった・

またみそ中のgriseofulvlnの検出限界は0．5PPmで

あった．

　本法を用いて市場調査の結果，全国9か所の市販み

そおよび関東地方の市販しょう油3種からはgriseo一
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fulvinは検出されなかった・

マイコトキシンの化学的分析に関する研究（第1報）

パツリンのガスクロマトグラフィーおよび米中パツ

リンの分析

鈴木　隆，武田明治，田辺弘也：食唱導，12，489

（1971）

　パツリンのガスクロマトグラフィーによる分析をパ

ツリンならびにその誘導体について検討し，さらに抽

出溶媒についても調べた結果次のような知見が得られ

た．

　（1）パツリンの含有量の高い試料については誘導体

によらなくても分析可能であるが，低濃度のものにお

いては誘導体法が有利である．

　（2）トリメチルシリルエーテルは今回検討した誘導

体中もっとも感度の良好な誘導体であり，反応時間も

短くてすむが，本誘導体は安定性に劣るため，分析に

あたってこの点に留意するならば，パツリンの分析に

最適である。

　（3）アセテートは反応開始後4時問で約90％アセ

チル化されることが見出された，他の誘導体と比較し

て誘導体生成にかなりの時間を必要とするが，安定な

化合物であり，最小検出量もトリメチルシリルエーテ

ルと大差なく，パツリンの分析に適した誘導体である

と考える．

　（4）トリフルオロアセテートについても検討した

が，この場合色素生成が著しく，かつガスクロマトグ

ラム上トリフルオロアセテートに匹敵するピークは見

出されなかった．

　（5）米よりの分析法の開発のため，種々の溶媒系に

よる抽出法の検討を試みた．検討した溶媒系の中では

酢酸エチル・水による抽出法が最良である．

　なおカラムクロマトグラフィーによる精製段階にお

ける損失はないと考える．

果，その感度は良好でなく，ピークの対称性も十分目

ないことから，ガスクロマトグラフィーによるペニシ

リン酸の分析に際してはペニシリン酸をそのまま用い

ることはあまり有効な手段とはなり得ない．

　（2）ペニシリン酸のトリメチルシリル誘導体はその

安定性に十分に留意するならば，ペニシリン酸のガス

クロマトグラフィーによる分析にもっとも適した誘導

体と考えられ，さらに本誘導体によるならば，ペニシ

リン酸およびパツリンとの同時定性，定量が可能であ

る．

　（3）ペニシリン酸のトリフルオロアセチル誘導体は

常に2個のピークが現われ，この2個のピークを利用

して定性確認が容易にできるものと推定される・

　（4）ペニシリン酸のアセチル誘導体はペニシリン酸

のアセチル化速度が遅く，反応完結に長時間を必要と

し，かつ感度および直線性もとくにすぐれているとは

考えられなかった．

　（5）米中の分析法を開発する目的で（パツリンの場

合好結果が得られた）酢酸エチル・水（7：1）による

抽出法を検討したところ97．1％の回収率が得られた．

A　New　Mycotoxin　Produced　by　148perσfπμ8

cταDα加8

Taka藍hi　SuzuKI，　Mitsuharu　TAKEDA　and　Hiroya

TANABEI　C11ぞη～．　P加r2η．β駕〃．，19，1786（1971）

　Extensive　三nvestigation　of　mycotoxin－producing

fungi　on　and…n　Japanese　foods　has　been　carr…ed　out

in　our　institute．　About丘fteen　hundred　strains　were

isQlated　from　more　than丘ve　hundred　samples　of

various　kinds　of　foods．　Two　strains　of　them　were

proved　to　produce　anatoxins．　New　metabolite　was

isolated　from　one　strain・f　A5ρθrg∫」1π∫‘」α剛潔5

（WF－38－11）found　in　wheat　Hour　and　named

ascladio1．

マイコトキシンの化学的分析に関する研究（第2報）

ペニシリン酸のガスクロマトグラフィーおよび米中

ペニシリン酸の分析

鈴木　隆，武田明治，田辺弘也：食衛誌，12，495

（1971）

　ペニシリン酸のガスクロマトグラフィーによる分析

をペニシリン酸ならびにその誘導体につき検討し，さ

らに抽出溶媒についても調べた結果次のような知見が

得られた。

　（1）ペニシリン酸のガスクロマトグラフィーの結

Metabolic　Fate　of　Organomercuric　Compounds

（1）Reaction　of　Organomercuric　Compounds

with　Plant　Tissues

Mitsuharu　TAKEDA，　Kimiaki　IsOBE，　Toshlro　NIGo，

Hiroya　TANABE　and　IwaQ　KAwAsHIRo：乳、Fbo4

1む8；　50ご㌧　ゐrραπ，12，　152（1971）

　For　the　purpose　to　elucidate　the　type　of　mercury

compounds　present　in　agricultural　products　treated

with　organomercurlc　fungicides，　behav三〇r　of　pheny1．

mercuric　acetate　and　methylmercuric　chloride　within
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several　kinds　of　young　Plants　was　studied．

　　　　　　　　　　　　　　　　レ　Both　compQunds　were　found　to　be　decomposed，　tQ

some　cxtent，　to　inorganic　mercuric　compound．　It

wos　silown　by　thin－1ayer　chromatography　in　c◎operat・

ion　wlth　X－ray　nuorescence　analysis　that　pheny1。

mcrcuric　compound　was　present　in　rice　bran．

。C）was　obtaincd．　The　structure　of　this　nuorescent

compound　was　presumed　to　be　1，3－bis（4－ethoxy・

phenyl）一5－tetrazolone　by　nuclear　magnetic　resollance，

infrared，1nass　spectroscoPy　and　by　several　reactions，

＊Faculty　of　Pharmaceutical　Sciences，　The　Univer．

　sity　of　Tokyo

Metabolic　Fate　of　Organomercuric　Compo岨ds

（II）Eπect　of　Thiol　Compounds　on】）ecomposition

of　Organomercuric　Compounds

Kimiaki　IsoBE，　Mitsuharu　TAKEDA，　Hiroya　TANA・

　BE　and　Iwao　KAwAsHIRo：」．・Fbo4・的9＝506．

　」「α♪α’～，12，　156（1971）

　DecompositiQn　mechanism　of　organomercuric　fun，

gicides　in　plants　were　studied　from　the　pure　chemical

point　of　view．

　Thiol　compounds　such　as　cysteine，　glutathiQne　and

dihydrothi㏄tic　acid　were　found　to　decompose　organo．

mαcuric　cumpounds　to　inorganic　one．

　Mechanism　of　tトe　reactions　of　thiol　with　phen｝・1．

mercuric　and　alkylmercuric　compounds　seemed　to　be

different　from　each　other．

　過酸化水素処理により食品中に生成する異常成分に

　関する研究（第1こ口E8畝er勲fαcoπの生育に及

　ぼすアミノ二酸化生成物の影響

　石綿　肇，渡辺優子＊，谷村顕雄；ゴミ二二，12，512

　　（1971）

　過酸化水素が水産ねり製品などに使用された揚．合，

食品成分として異常成分の生成する可能性が考えられ

る．そこで12種のアミノ酸を選び，各2gに5％過

酸．化水素40mJを加え37。で7日間処理し，この反

応液についてE5cたεγfc配g‘oZ‘K－12の生育に及ぼす

影響を観察した．その結果，グリシン，L一ヒスチジン，

L一ロイシン．，L一トリプトファンの各酸化反応液により

E，ωJfの生育が阻害されることを認めた．

＊共立薬科大学

Netabolic　Fate　of　Organomercuric　Compounds

（III）Stud互es　on　the　Decomposition　of　Organo．

mercuric　Compounds　in　Wheat　Roots

Mitsuharu　TAKEDA　and　Kimiaki　IsOBE：Zん04

正｛yg．50‘．」αραπ，12，160（1971）

　Decomposition　mechanism　of　organomercuric

fungicidcs　in　plants　were　studicd　from　biochemicol

pQint　of　view。

　Phenyl　and　alkylmercロric　compoullds　were　shown

to　be　decomposed　rapidly　but　with　lag　time，　in　the

presence　Qf　tissue　cultured　wheat　rQQt．

　Pretreated　root　with　an　organomercuric　compound

reacts　wlth　the　same　reagent　w三thout　lag　t五me　but

not　wlth　other　kinds　of　Qrganumecuric　compounds．

　ANew　Fluorometric　Analysis　of　Dulcin　Using

　Sodium　Nitrite．　II。　Isolation　and　Structural

　Investigation　of　the　Fluorescent　Compound

　SadaQ　UcHIYAMA，　Hiroya　TANABE，　and　Zenzo　TA－

　MURA＊二Cゐθ海．　Phαrηz．β認δ．，20（2），357（1972）

　Fr。m　the　reactlon　of　dulcin　and　s・dium　nitrite，　a

nuore㏄cnt　compQund（co1・rless　crystals，　mp　183－184

　　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5報）デンプングリコール酸ナトリ

　　ウムのラットにおける代謝について

　林敏夫＝食思誌，12，305（1971）

　2－14C－carboxymethyl　groupをもつNa－CMSをラ

ットに投与し，その排泄：について検討を加えた．その

結果，投与直後から96時間までで投与量の約5．6％

が呼気中に排出された．またふん中には約83．6％，

尿中には糸り1．8％がむ｝1泄：された．　しかし，尿中にはふ

ん中のものも一部混入していると考えられたので，薄

層クロマトグラフィーを行なった結果，約30％がふん

に由来するものと考えられ，尿中に排泄された方セ射能

は投与量の約1。2％と推定された．尿中にはカルボキ

シメチルグルコースあるいはグルコースとして一部が

排泄されることが推定されたが，このほかにも不明物

質が検出された．

　以上のことから，Na－CMS体内における利用率は

6．8％以内と推定され，デンプンに比べるとはるかに

低率であると判断された．
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清涼飲料水中の臭素化油の分析

林　敏夫，渡辺晴美，高村一知＊，谷村顕雄：可惜

誌，　13，　74　（1972）

　ジュース類の香料に比重調製剤として用いられてい

た臭素化油は，その毒性が疑われて禁止されたため，

清涼食料水中の臭素化油の試験法について検討を行な

った．

　試料中の臭素化油をπ一ヘキサンで抽出した後濃縮

し，酸素燃焼フラスコで燃焼させ，発生する臭素を水

酸化ナトリウム溶液に吸収させて試験溶液とした．こ

の液にフルオレッセインおよび過酢酸を作用させるこ

とによリエオシンを生成させ，その呈色により検出を

行なった・この方法はC「により妨害されないが1一

により妨害される．しかし清涼飲料水および試薬中に

は「は存在しないので実用上差支えなかった・検出

限度は臭素化油として2ppmであった・この方法を定

量：的に行なうことにより試料中の臭素化油が200μ9

以上の存在で定量可能であり，回収率は94－96％で

あった，

＊聖徳栄養短期大学

かんきつ華中のジフェニルの定量

林　敏夫，加藤三郎，渡辺晴美，原　義知＊，谷村

顕雄：食衛誌．13，78（1972）

　輸入かんきつ類中のジフェニルの含量について定量

法を検討した．

　抽出は蒸留によってでてくるジフェニルをシクロヘ

キサンに捕棄し，このシクロヘキサン溶液について紫

外部吸収法，ガスクロマトグラフィーで定量した・

　紫外部吸収法の場合，あらかじめ薄層クロマトグラ

フィーによリクリーンアップした後，該当部分を削り

とってシクロヘキサンで抽出した液について吸光度

を測定したが，この方法における回収率はレモンに

5mg添加の場合平均94．93％，10　mg添加で96．42％

であった．

　ガスクロマトグラフを用いる場合はシクロヘキサン

抽出液に内部標準物質として2，3一ジメチルナフタリン

を加え，カラム充てん剤に10％PEG　6，000／Uniport

Bを用いてガスクロマトグラフィーを行ない内部標準

法により定量した．この場合の回収率はレモンに対し

5mg添加の揚州平均90，12％，10　mg添加で95．74％

であった．これらの結果から両法とも実用に供し得る

ものと考えられた．

　さらに果実保存中のジフェニルの減少率を25日間
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にわたり検討したがほとんど減少はみられなかった．

これはジフェニルが果皮の精油中に溶けこむためと思

われる．

＊陸上自衛隊衛生学校

食品中のニトロソアミンに関する研究（第1報）fη

切’roおよび加u勿。におけるジメチルニトロソア

ミンの生成

酒井綾子，谷村顕雄：食衛士，12，170（1971）

　第2級アミンを多量に含有する海産魚類あるいは魚

卵に，発色剤あるいは保存料として亜硝酸塩を添加す

ることは，食品中にジメチルニトロソアミンなどのニ

トロソ化合物を生成する可能性がある・年報ではジメ

チルアミンと亜硝酸ナトリウムから∫ητfケ。および

fπ励。で，ジメチルニトロソアミンを生成する条件

を検討した．fηηf∫rOの実験では，　pH　3．3の緩衝液

中での生成が最大であった．

　ウサギに両者を同時に経口投与し，30分後の胃内容

物について分析した結果，最高5mgのジメチルニト

ロソアミンを検出した．この結果から，食品中あるい

は日中でのニトロソ化合物生成の可能性について考察

を行なった．

食品中のニトロソアミンに関する研究（第2報）第

2級アミンおよびニトロソアミンの分別比色定量法

伊藤誉志男，谷村顕雄：食批准，12，177（1971）

　発がん物質であるニトロソアミンは，亜硝酸塩およ

び第2級アミンを前駆物質としている・前駆物質の一

つである第2級アミンは魚類，特に海産魚類に多く含

まれているが，平野では各種の食品，特にわが国独得

の食品について第2級アミンの分布を調べるため，ま

ず第2級アミンの定量法を検討した・第2級アミンの

定量法のうち，亜硝酸によリニトロソ化したのち比色

定量する宇野法に若干の改良を加え，食：品中の第2級

アミンの定量に適する良好な結果が得られた．改良点

は　①エタノールの代わりにη一ブタノールを使用する

②η一ヘキサンの代わりにジクロルメタンを使用する

③亜硝酸塩を完全に除去するための条件を定めた．

食品中のニトロソアミンに関する研究（第3報）第

2級アミンの食品からの抽出法およびその同定法

伊藤誉志男，作田広子，横田重俊，鮎川郁子，谷村

顕雄：食亭亭，12，185（1971）

食品から第2級アミンの迅速で簡便な抽出法を検討
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し，98．6％以上の回収率を得た．

　食品中の第2級アミンの同定には従来はそのまま

TLC法などで確認する方法などが行なわれてきたが，

共存する第1級アミン，アンモニウム塩その他の影響

があるため明確な結果が得られなかった・弘報では，

食品抽出液中の第2級アミンをニトロソ化後，TLC

を行なうことにより，正確な同定が可能となった．

食品中のニトロアミンに関する研究（第4報）食品

中の第2級アミンの分布

河村太郎＊1，堺敬一＊2，宮沢文雄＊3，和田裕＊4，

伊藤誉志男，谷村顕雄：食衛誌，12，192（1971）

　食品中に広く分布している第2級アミンは，亜硝酸

塩の添加によリニトロソアミンを生成する可能性があ

るため，その食品中の分布を知る必要がある．前報ま

でに検討した第2報アミンの抽出，同定，定量法を用

い，各種食品中の第2級アミンの定量を行なった．

　海産魚類には一般にジメチルアミンの含量が多い

が，丁丁状態にまで加熱すると急激に増加する・畜肉

類に含まれる第2級アミン量はきわめて少なく，加熱

しても急激な増加は認められない．塩干魚類は水分の

少ないためもあり，比較的高い含量を示した．また一

般に魚介類の缶詰はかなり多量のジメチルアミン，ジ

エチルアミンを含有している．

＊1 ｡浜市衛生研究所
＊2 {城県衛生研究所
紹　相模女子大学

判　神奈川県衛生研究所

食品中のニトロソアミンに関する研究（第5報）食

品中の第2級アミンの分布

河村太郎＊1，堺　敬一＊2，宮沢文雄＊3，和田　裕＊4，

伊藤誉志男，谷村顕雄：食衛誌，12，394（1971）

　第4報に引き続き，わが国で市販されている各種食

品中の第2級アミンおよびニトロソアミンの分布，定

量および第2級アミンの種類の同定を行なった・本報

では各種肉類，肉製品および乳製品について検討する

とともに，未加工食品と調理，加工食品とに含まれる

第2級アミンの含量を比較した結果，減少した水分を

考慮しても，調理加工することにより著量の第2級ア

ミンが生成することがわかった．

＊1 ｡浜市衛生研究所
＊2 {城県衛生研究所

＊3相模女子大学
判　神奈川県衛生研究所

食品中のニトロソアミンに関する研究（第6報）第

2級アミンの2種類の抽出定量法の比較

伊藤誉志男，作田広子，高田広美，谷村顕雄：食三

二，12，399（1971）

　第2報で報告した宇野改良法による第2級アミン定

量法と，Dyer改良法について比較検討し，両定量法

の各種アミン類に対する特異性と両者の利点について

比較すると共に，十数種類の食品中の第2級アミン量

を両定量法で測定した．

　この結果，ある程度クリーンアップを行なわれた状

態の試験溶液では，両定量法でほぼ一致した定量値が

得られたが，妨害物質の多い溶液では宇野改良法の方

が正確な測定値を示した．

食品中のニトロソアミンに関する研究（第7報）食

品の加工および熱処理による第2級アミンの増加に

ついて

伊藤誉志男，作田広子，高田広美，谷村顕雄：食衛

誌，　12，　404　（1971）

　第6報で，魚類および肉類などを焼くことにより第

2級アミン：量が増加することを報告したが，本籍で

は，魚類の焼き時間と第2級アミン生成量の関係を調

べた．また焼くことによって増加する第2級アミンの

前駆物質として，トリメチルアミンおよびトリメチル

アミンオキサイドを予想し，加熱によるジメチルアミ

ン生成を調べたが，前者からはほとんど生成せず，後

者の転換率は最高1．5％であった。その他，にぼし，

すじこについて加工行程の相違による第2級アミン量

の差，ウィンナーソーセージの腐敗と第2級アミンと

の士関性について検討した．

食品中のニトロソアミンに関する研究（第8報）食

品中に検出されたニトロソアミンについて

酒井綾子，谷村顕雄：食衛誌，12，485（1971）

　食品中のニトロソアミンの存在に関する報告はかな

り多いが，分析法の困難なこともありその結果には疑

わしいものも少なくない．本報では各種市販食品につ

いてニトロソアミンの検出を試みた・魚肉あるいは鯨

肉を混合している混合プレスハム20検体中6検体，ハ

ンバーガー3検体中1検体からジメチルニトロソアミ

ンを，スジコ20検体中8検体に微量のジメチルニトロ

ソアミン，ジエチルニトロアミンを検出した．ニトロ

ソアミンの含有量は，混合プレスノ・ムで15～25ppb，

ハンバーガー10～15ppb，スジコ8ppb以下と推定

される．
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食品中のニトロソアミンに関する研究（第9報）食

品中の純硝酸塩の分布

原田基夫，中村洋子，谷村顕雄1食衛誌，13，36

（1972）

　ニトロソアミンの前駆物質の一つである亜硝酸塩は

広く自然界に分布し，また食肉製品などの発色剤とし

ても使用されている．本報では，野菜，果物，つけも

の類，穀類，イモ類，ジュース，チーズ，ハム，ソー

セージ，7k産魚類缶詰，にぼし，たらこ，すじこなど

に含まれる亜硝酸塩を定量した・野菜，食肉製品は保

存条件と時間により，亜硝酸塩が急増するピークが存

在した．つけもの類，特に一夜漬（即席漬）には10ppm，

その汁中には100ppmに近V・量の亜硝酸塩を検出し

た．小麦粉，パン粉には比較的多く含まれていたが，

他の食品中の含量は微量であった・

たらこ中の亜硝酸の定量法

原田基夫：食品衛生研究，21，1203（1971）

　たらこに発色剤としての硝酸塩の使用が禁止された

ため，その定量法が行政的に必要となった。硝酸塩は

亜硝酸塩に還元された後発色効果をあらわすので，亜

硝酸の定量法が確立されれば行政的要求に応じられ

る．

　タンパク質食品に対する従来の除タンパク剤は飽和

昇果水が用いられていたが，この方法ではしばしば試

験溶液が濁って測定できない欠点があった・昇乗のか

わりに酢酸ウラニル亜鉛液を用いると，澄明な試験溶

液が得られることがわかった．つぎに亜硝酸根の抽出

に際し，液性が酸性に傾くと回収率が大きく減少する

ので，アンモニアアルカリ性の緩衝液で抽出する最適

条件を求めた．試験溶液はスルファミンでジアゾ化

し，ナフチルエチレンジアミンでカップリングして発

色させる．このジアゾ化の際，従来は室温で15分間放

置する条件が慣行されてきたが，たらこ，すじこなど

の魚卵製品では妨害成分が多くて，吸光度がかなり低

く測定された・このためジアゾ化時間は0分で行なう

ように改めた．この方法は環食化第269号をもって，

都道府県，政令市に通知された（昭．46．9．22）．

ミルク入りパン中の乳成分の測定法について

海老根涼子，慶田雅洋：栄養と食糧，24，392（1971）

　パンを50。で16時間乾燥することによって得られ

た半乾干物を試料として塩酸加熱分解法によリパンの

総脂肪分を求める方法について検討した．その結果，

試料159に対し6N塩酸100mZを添加し15分間
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直接加熱後45分間煮沸水浴中で加熱する方法がもっ

とも適当であることを認めた・ソクスレ一法による直

接抽出法では全脂質の40～80％しか抽出することは

できない．総脂肪の酪酸価を求めることによリパンの

乳脂肪含量を測定した結果，市販ミルク入りパン5検

体の固形物中の乳脂肪分は0～2．15％であることを明

らかにした．

　無記乳固形分の測定にはパン酵母により乳糖以外の

還元糖を発酵した後にFehling－Lehmann－Schoorl法

により滴定する方法を使用した．本法により上述の市

販ミルク入りパンの乳糖含量を測定した結果，固形物

中の乳糖（無水物）含量は1．54～3．68％，脱脂粉乳に

換算して3．10～7．42％であることを認めた．

　わが国のミルク入りパンには無二乳固形分はかなり

高いレベルで含まれているが，乳脂肪含量はまちまち

であってほとんど零であるものも少なくないことが示

された．

ステリンのガスクロマトグラフィーによる乳脂肪中

の異種脂肪の検出

慶田雅洋，津郷友吉＊：食品衛生研究，

（1971）

21，　1168

　乳脂肪のステリン組成はほとんどコレステリンより

なるのに対して植物油脂はブラシカステリン，カンペ

ステリン，スチグマステリンおよびβ一シトステリンな

どのフィトステリンよりなる．

　したがってステリンのガスクロマトグラフィーによ

リフィトステリンを検出し，やし油などの異種植物油

脂の乳製品中の存在を検出するための試験法について

検討した．

　ステリンは遊離の形で試験する．ガスクロマトグラ

フおよび充填剤などについては，色々な製品が出廻っ

ているので，コレステリンのユmg／m1溶液を注入し

た場合に記録紙上にフルスケールにピークが現われる

ように注入量および感度を調整し，検体の抽出ステリ

ンの1mg／mZ溶液を同量注入し，　attenuation　factor

を4倍低い数字に合わせ，ガスクロマトグラムをとっ

た揚合，β一シトステリンのピークがフルスケールの

2％以上の高さで検出された場合には異種植物油脂が

存在すると判定することにした．

＊東京家政大学

牛乳，乳製品中の異種脂肪の検出法について

慶田雅洋：食品衛生研究，21，1269（1971）

牛乳，乳製品中の異種脂肪の検出法としては油脂の
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半数による方法，グリセリドによる方法およびグリセ

リド以外の微量成分による方法の3種類がある．画数

としては酪酸価，ライヘルトマイスル価，ポレンスケ

価，けん化価の測定などが効果的であり，グリセリド

を指漂とする揚合にはグリセリドそのものについて調

べる方法とグリセリドを加永分解して得られた脂肪酸

区分について調べる方法の2種に大別することができ

る．微量成分を調べる揚合にはステリン，トコフェロ

ール，その他の不けん化物が指標として使用される揚

合が多い．以上の試験法のうち脂肪酸のガスクロマト

グラフィー，グリセリドのガスクロマトグラフィーお

よび酢酸フィトステロール試験について詳しく解説し

た．

ミルクチョコレート中の乳脂肪分の測定法について

慶田雅洋，海老根涼子，谷村顕雄＝食衛誌，13，101

（1972）

　ミルクチ・コレートの脂肪分の抽出はシュミット・

ボンジンスキー・ラツラフ法により塩酸加熱分解を行

なうことが必要である，ココアバター，やし油および

パーム核油のライヘルトマイスル価はそれぞれ0。2，

6．4，4．3，酪酸価はそれぞれ0，0．6，0．2であること

を認め，両価よりの総脂肪中の乳脂肪の計算式を示し

た．計算式の有効性について試作チ・コレートにより

試験した結果，酪酸価の方がよく一致した．市販ミル

クチ・コレートの乳脂肪分の測定結果は3．3～8．4％

であった．

牛乳の農薬汚染を考える

慶田雅洋；食の科学，3，66（1971）

　BHCをはじめとする有機塩素農薬は，作物の収量

を増加させるために使用したものが飼料を通じて回っ

てきて，牛乳中に蓄積されたものであって，玉体や畜

舎の消毒による皮ふ吸収はきわめて少ない．この点，

たとえば，乳牛の乳房炎の治療に使用したペニシリン

が牛乳中に泌乳されて出てくることによって発生する

抗生物質禍のように，酪農業がそれ自体に原因をかか

えている問題とは異なり，残留農薬の揚合には，その

原因は酪農界の外にあることに問題がある．

　有機塩素剤が，その残留性ゆえに敬遠され，有機り

ん剤およびカルバメートにとってかわる傾向がある

が，これらの化合物はエステル構造をしており，生体

内でエステラーゼの作用を受けやすく，代謝により解

毒されやすい．しかしながらこれは，たとえばアセチ

ルコリンエステラーゼの基質となってその作用を受け

た場合には，結果的には，神経組織および関連物質に

作用するアセチルコリンエステラーゼの機能を阻害す

ることを忘れてはならない・

乳肉中の残留抗生物質の迅速検査法に関する研究

慶田雅洋：昭和46年度厚生科学研究

　．B4‘〃～‘5偲Jf40！αcごf5　C　953を使用したディスク

法により，牛乳中の0．0011U／mJ以上のペニシリン

の存在を検出しうることを確認した．　5∫r8♪∫oco‘侃3

擁8r2730ρ配」μ5510を使用したTTC試験法では感度

は生乳におV・て0．011U／mZであった．よリ高い＆

疏εr脚助伽∫株の検索は可能であると考えられる・

　両法を生乳に応用した結果TTC試験陽性でディス

ク法で陰性の試料もあることを認め，これはペニシリ

ン以外の抑制物質によるものと推定した・

　乳房炎用注入剤は食：用青色1号をペニシリン10万単

位当り25mgトレーサーとして添加することが勧告

されているが，その迅速検出法としてはパームチット

カラム（700mg）に牛乳10mごを10分間流して吸着

させることにより0．02ppm以上の本色素の存在をグ

リーンバンドとして検出しうることを明らかにした．

牛乳，動物体脂肪および臓器のスルホンアミド（サル

ファ剤）のBrattonおよびMarsha11反応による迅速

検出法を確立した，

σαη1po卿orごπη2　Species　from　Japan

Masakatsu　IcHINoE：71r4刀5．ル〔yごoJ．50‘。」αρα7z，

12，79（1971）

　The　genus　Cαラη♪05♪or∫祝飛，　a　saprophytic　HyphQ，

mycete，　is　widely　distributed　and　commonly　found　on

rotten　leaves　alld　bark　at　tlユe　warm　temperate　forest

in　Japan．　Five　species　of　Cα27ψ・5♪・r加πare　descri・

bed　and　ngured　in　which　（二！）8〃μcゴゴz‘ノπ，（二6α〃z西r．

eπσ6　and　C　1‘二y482・ごzゐαげ81～58　and　reported　as　new

records　fr・m　Japan　and　Cブ妙ω1f‘㈱as　a　new

species．　Spore　production　of　the　isolatcs　is　induced

by　the　treatments　of　exposure　to　d三ffused　sunlight

and　hyphal　wounding．

Japa皿ese　Hyp卜omycete　Notes　V．

Masakatsu　lcHINoE：Trαπ5．！吻‘・乙5・‘．」妙απ・

13，57（1972）

　Six　species　of　hyphomycetous　fungi　are　considered，

one　of　which　is　a　new　species　of　the　genus　Arαcん一
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ηOPんorαHennebert，　A∫fηψ1θζτ。，　and五rαc肋oρ1zOrα

ノhgfco1αHennebeτt，　Cεプα∫σ∫Porθ〃α48ηfαごαSubra．

manian，　Eめπ～‘πゴノηo∫oπfα　ρzイ1‘ゐZσ　Subramanian，

Cαα‘7ηf∫メ》orfz〃π　6αρf’πZα’～‘ηL　（Corda）　Hughes　and

P1θz4ro伽6f㈱r蜘rηα如η（Morgan）von　H6hnel

are　newly　recorded　from∫apan．

診8「「θZ‘5’A’τθ「5f‘oJo「，　R凶「ツ50解脚πなどの菌群

に属する菌が多く，米国産試料からは！Lg如鷹μ5菌

群が分離菌として代表的なものであった．アフラトキ

シン生産菌株は検出されなかった．

＊千葉大学腐敗研究所

　Some　Considerations　on　a　Biological　Met翫od　fbr

　the　I）etection　of　ハlycotoxins　in　Japanese　］Foods

　Masaka亡su　IcHINoE，　Sh冊三chl　UDAGAwA，　Masako

　　TAzAwA　and　Hiroshi　KURATA：Pro‘884’刀g（ゾ晒θ

　　Fか5’ひ3．一」妙βηα，顔βプ8ηごθoπ7bエゴσMfσro・

　orgαηf5η～∫，　191（1971）

　　Preliminary　studies　of　three　di旺erent　methods　to

test　for　acute　toxicity　llave　been　carried　out　in　order

to　devise　a　rapid，　simp1i丘ed，　and　pr㏄15e　screenlng

method　for　a　1αrge－scale　study　of　mycotoxins　and　to

provided　information　concerning　the　mycotoxic　status

of　Japanese　foods．　The　丘rst　method　employed

subcutaneous　inject五〇n　of　mice　w三th丘hrates　of　fungaI

cultures　from　two　different　kinds　of　liquid　media

and　the　second　employed　methanol　extracts　from

cultures　on　solid　medium．　Cultures　of　fungal　isolates

from　nour－type　foods　and　domestic　rice　were　em・

ployed　in　these　tests．　A　third　method，　the　chicken

embryo　method，　was　also　investigated　for　its　appli－

cability　as　a　mycotoxin　assay．　The　Iatter　method

employed　representative　toxic　and　nontoxic　strains　of

fungi　ond　six　kinds　of　pure　mycotoxins．

　　The　fungus　metabolites　of　P助f6f〃fz‘7η　f∫1α刀ゴー

ゴ‘蹴，！15μrgf〃z‘∫dα剛z‘5，　andみ．　oc1～rακz‘∫from

the　Hour　foods　and　1孔8エ∫》‘ηz∫z‘ηz　and　1≧f∫」απ4fα‘η3

from　the　domestic　rice　prQved　to　be　highly　toxIc　to

mice　by　subcutaneous　inlection．　Precise　and　simpli丘ed

bioassay　for　large　scale　mycotoxin　screening　is

d五scussed　in　this　paper．

Notes　on　some　Japanese　Ascomycetes　IX．

Chun・ichi　UDAGAwA：7ちrαπ5．　M，，ω」．50‘．」ψαη，

10，　103（1970）

　香辛料を汚染するカビについて

　堀江義一宰，山崎幹夫＊，宮木高明＊，宇田川俊一：

　食そ細雪，　12，　516　（1971）

　　日本および米国産香・辛料24試料について汚染カビ

の実態を調べた結果，12試料に著しいカビの汚染がみ

とめられた．28種のカビが同定されたが，その主体は

廊P8rgf11ε‘∫，　P8π婿”加πの両属であった．日本産試

料からは，　A．gZα～κ2f∫，　！1．勲ηη∫，　A．π’98r，　五．

　　日本新産種として次の子のう菌類4種を記載した．

五鷹加ゴ・’Z’5　脚プ8’刀・功・川5，　E妙碗ご〃如π

ρ加6for～〃η，　Cゐαθ’oη1f～‘η乙　’r’goπ05ρorπ7η，　M2rαπ・

o功orα∫甜5’功orα，また，　Df読。ご・7πω♪zッ‘8∫属の1新

変種D．α伽‘∫Var．∫ρfηo∫ε‘5を報告した．この変種は

子のう胞子の表面が有刺であることから区別される．

Note80n　some　Japanese　Ascomycetes　X．

Shun．ichi　UDAGAwA　and　Kouhei　FuRuYA＊：

㍗αη5．　ハも’ごoJ．50c．」≧7♪απ，13，49（1972）

　　日本新産種として次の子のう菌類3種を報告した．

Or6勲」αρ副eご伽，　Prσπ∬～σ／セ‘πゴα〃姻，！1ρ’・∫・r一

ζノαノゴα　τ8rrπ‘駕ZO∫α　var．7ηαrゴ’τ’2πα．

＊三共株式会社醸酵研究所

　Occurrence　and　Distribution　of　Mycotoxin

　Producers　in　Japanese　Foods

　Shun．ichi　UDAGAwA，　Masakatsu　IcHINoE，　and

　Hiroshi　KuRATA：Proc．1舘　し乙5．一」αpαπ　Co21f

　・π7bぼ’・M’σro－org痂5加∫，　P㍑うZ．ωPNR　J・fπ∫

　　P4刀θ」3・パあぼガコじMゴcor一・rgαπ∫5η；∫απ4疏θぴ

　5．D8μ．1撹θrfor，　W「α∫ゐ∫πg∫oπD．　C．，174（1970）

　　The　fungus　Hora　of　more　than　26　kinds　Qf　foods

…nJapan，　including　Polished　rice，　other　cereal　gra…ns

and　their　products，1egumes，　fermented　foods，　dried

丘shes，　and　edible　seaweeds，　has　been　determined　and

summarized．　Except　for　a　few　cases，　members　of

the　Asperglllaceae　were　predominant　in　the　flora

throughout　the　surve｝・s．　The　polished　rice　harvested

in　1965－66　was　considered　to　have　beeen　maintained

and　handled　under　good　conditions　of　s3nitation．

The　Ho110wlng　species　isolated　have　Imown　or

suspected　toxigenic　abilities　ln　experimental　anlmals：

五∫ρεrg’♂」～‘∫c伽伽∫，五．‘ゐθτα〃8r～，11．魚ηπ5，ん
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μη濫f8α如5，ノ1。0‘ゐ7’α‘8㍑∫，11．071ンZα8，五．ηεr5fωJor，

P821f‘f〃戯〃L‘∫ご7・80一ηfrf4ε，　R‘髭rfπμηZ，　R‘y‘ZoPf・

Z‘η1，P．8苅う4π∫μ〃Z，　P．　f5」απ4f‘πηZ，　P㌧0‘hro5αZ2π0π。

8μ2π，Ro諾α〃σμ〃Z，　P」ρκ∂8プμ伽ηZ，　P．ρμψμro9召・

2耀2π，P。　ro9コ口bπf，　P．　rμ9〃05μ2π，1勉5αr∫μ22乙2z’・

τ‘z18　and　Pfごん。ητごyσθ5　‘hαr∫αrμ〃L．

3ηε8π∫1∫について記載した．本種は子のう菌類麹カビ

科に属し，両端に発芽孔のある幾分大型，楕円形の

子のう胞子と，球形，滑面の分生子（分生子世代＝

Ch型∫o功Orf㈱）を形成する点に特徴がある．また，

％f8Z・7’α∫ゆ84・72’雄ノ‘EMMONSの分生子世代につ

いても分類学的に再検討した．

＊千葉大学腐敗研究所
発徽した貯蔵たばこからの菌の分離

前田　進＊，白木千嵯子＊，字田川俊一：秦野たばこ

試験場幸艮告，　70，　133　（1971）

貯蔵中に発配したたばこからカビを分離同定した．分

離された菌はノ1功8rg”如5，　」％πfσ〃fz〃π，　5‘oρ〃・

αrfoρ5f∫，　C’αゴ。宴）orfμηz，　∠4々8rηαrfα，　5∫6〃aρゐy1．

加’z，C朋’～加g1～α〃zθ〃α，　P85’4Jo∫fαの8属であり，こ

れらは空気中あるいは土壌中に広く分布している菌で

ある．ノ1功8rgf〃Z‘∫属が最も多く分離され，青かび状

のものでも・4∫Pβrgf”z‘5属の方が，　P8ノ漉f〃加π属よ

りやや多かった．多く分離された菌はA∫μ癖gα妬，

A．む8プ∫f‘oJor，　．A．αη3∫’θJo4αηZゴ，　P．　cf∫rごπμノπ，　3．

6αη読4αであった．

　低温貯蔵の発言たばこと他の発徽たばこの微生物相

は変らなかったので，低温貯蔵前あるいは．後にかびた

ものと思われる．

　毒素生産株の存在が知られている五．魚7Z‘∫，11．

dαηα如∫，．P．π所‘配，．P．8』ψαπ5μ’ηなどは分離され

なかったが，△．∫～‘η庭gα隷∫とム，o読rα‘飢5は分離

された．

＊専売公．祉秦野たばこ試験場

Taxonomical　Notes　on　Mycogenous　Fungi　L

Shun．ichi　UDAGAwA　and　Yoshikazu　HoRIE‡：」．

Gεπ．！1〃，Z．　Mf‘’・oう’oJ．，17，141（1971）

．北部および中央部日本列島の森林帯より菌生菌’類を

集め，子のう菌類および不完全’菌類15属17種を同定

した．

　＊千葉大学腐敗研究所

Mycological　Studies　of　the　Angmagssalik　Region

of　Greenland

YoshiQ　KoBAYAsHI＊1，　Naohlde　HIRATsuKA＊2，　Yo－

shio　OTANI＊3，　Keisuke　TuBAKI；i＝4，　Shun－ichi　UDA－

GAwA，　Junta　SuGIYAMA＊5　and　Kazuko　KoNNび6：

Bμ」乙　」Mz∫π・5σ∫・　ハ」㌦‘∫．　7■bた，・o，　14，　1（1971）

ANew　Species　of　1腕εε」αひεαand　Its　Oハr〃808．

por加η己Conidial　State

Shun－ichi　UDAGAwA　and　Yoshikazu　HoRIE＊：

BπJJ．　翫∫η．5‘f．　Af～’∫．　7「bた．yo，15，　191（1972）

　グリーンランド産菌類として，水棲菌類25，カビ類

48，微小菌類24，高等菌類67，合計164種を記載報告

した．

＊1 送ｧ科学博物館
ネ2鳥取大学工学部
＊3 k海道教育大学
＊4 蜊繿蜉w醗酵研究所
＊5 @東京大学理学部｛直堵力学科
＊6 結梛ｳ育大学理学部植物学科

　ニューギニア，ニューブリテン島ラバウルにおいて

採集した土壌から分離された新種丁ぬゴθ1α7ぬ7zoη08μ．

Mycological　Reports　from　New　Guhea　and　the

Solomon　Islands．　10．　Soil　alld　Coprophilous

ハlicrofungi

Shun－ichi　UDAGAwA　and　Masコki　TAKADA＊：

βμ”・　1肋ρz・56f・　ルfμ5．　Tbゐ．yo，14，501（1971）

As　a　result　of　a　prellmlnary　study　of　the　fungi

of　soil　and　dung　in　New　Guinea　and　the　SQlomon

Is！ands，　several　noteworthy　fungi　are　be三ng　reported．

飾2zf‘αψθ1’8185・κα〃〃・卿・’・・‘∫，　a　new　species・f

E翼ro∫fασ608，　is　describcd．　The　descriptlons　of　the

fo110wing　species　are　also　provided：E～‘ρ‘〃f‘f〃∫‘‘η乙

αηπα〃；0μ‘ηカZイr’エィηε，Pごノ1たゴ”foρ∫’∫r10て，σr’0幻角～・2凄∫

（C・nid1コ！・t・t・），α1…傭・〃・1…庸・・’・，脇’・・ゐτ∫∫5

sp．，　C’r‘fπ｛～”α　2ノ；fノどor，　Po6～o宴｝orα　ρr8∫ゐ。∫〕04α”5，

5φOrorηLf6〃α1乙8rα〃8α，　and　Pゐζz80f∫αrfα∂α刀乙ろz65αθ．

＊東洋醸造株式会社研究部

Mycological　Reports　from　New　Guinea　and　the

Solomon　Is】ands．11．　Isolation　of　Mushroom－

inhabiting　Fung1
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　Shun－ichi　UDAGAwA　and　Yoshikazu　HoRIE＊：

　BμZZ．油’π．5‘’．　ハfπ5，　7bた∠yo，14，516（1971）

　Apreliminary　survey　on　mycogenous　fungi　has

been　made　of　the　mycological　collections　from　New

Gulnea　and　the　Solomon　Island，　sresulting三n　descript・

ions　of　19　specles　of　Ascomycetes　and　Fungi　Ilnper．

fecti．　Some　new　or　noteworthy　species　included

80那∂αr4fαα励’gz‘αvar．6αr∂o朋rfα，　Cゐα8∫o瞬π彿

’or’ゴ18，　Cbπ’o‘ゐ鰐≠4膨Jz’彦fηα，」磁ηがωZα45κrofどε5

Udagawa　et　Horie　sp．　nov．，　Mf‘ro疏θcf駕ηz窯。うeZff，

P8rfc・痂ραJz‘4・∫α，碗rgηαεα‘・ρr（励f1αand

v〃gα2・∫αηfgrα．

＊千葉大学腐敗研究所

放射線滅菌の細菌インジケーターおよび三つのCo・

　balt－60照射所間の殺菌効果比較

　田辺俊，小畠満子，クラウス・エンボーク：
　Rα4fof∫o彦。メ）θ∫，20，498，　（1971）

　ディスポーザブル医療用具の放射線滅菌のための細

菌インジケーターを3翫ル8‘加アzA雪ユ，B。砂加r∫α4∫

CIAとB．　cθr8硲S6より作った．これらを用V・て日

本2，デンマーク1のcobalt－60照射施設の殺菌効果

を比較したが，これらにおける照射はすべて同一の効

果を示すことがわかった．滅菌前の製品の汚染度に関

するデーターが取られていない揚合の滅菌必要線量は

最低4．5Mradであり，製品の付着菌数がわかってV・

れば，それと細菌インジケーターの不活曲線より必要

線量を割り出すことができる．

　医療用具のエチレンオキサイド滅菌のための細菌イ

　ンジケー四一

　田辺　俊，畑中知恵子：現代の臨床，5，402，（1971）

　新しく土から分離したβ．5躍δ’”∫var．ηガgθrの一

種であるS67株について菌をとりまく物質，乾燥度

と滅菌効果との相関関係を吟味し，エチレンオキサイ

ド滅菌のマーカー菌としての性状を検討したが，細菌

インジケーターは生理食塩水浮遊液からつくり，しか

も充分乾燥されたものを使った方がよい．また減菌前

の品物の予州が必要であることがわかった・

　カビ毒と食品

　倉田　浩：臨床栄養，39（1），47（1971）

　新しい食品衛生の問題の一つとしてカビ毒研究の歴

史，種類とその中毒の特徴，．食品のカビ汚染の実状，
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その防止手段について上記している．

　がん特発地区における食品のマイコトキシン産生カ

　ビの調査研究

　倉田　浩：日本臨床，30（4），33（1972）

　わが国の胃ならびに肝がん多発地域の住民の常用食

品のカビ汚染ならびにマイコトキシン産生カビの分布

調査を実施した結果を中間報告としたもので，既知の

発がん性マイコトキシン産生カビの分布が調査4地区

に広く存在すること，本邦未知の二，三のマイコトキ

シン産生カビの検出状況を明らかにしている．

　Field　Survey　of　Myco亡。】dn－producing　Fungi

　Contaminating　Human　Foodstu鉦s　in　Japan，　with

　Epidemiologica1　Background（1）Mycological　and

　Cnemical　Aspects　of　the　I）etection　of　Mycotoxin

　Producers

　Hiroshi　KuRATA，　Shun－ichi　UDAGAwA，　Masakatsu

　IcHINoE　Shinsaku　NAToRI　and　Setsuko　SAKAKI：
　　　　　　，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

　Proσθ6ζJfη9（ゾ5汐ηψ0げ’Z‘22Z　67Z診ff184‘‘ルらP‘ofo・τfη∫

　fπHl‘η～απ猛α1疏　　乃8’4　fηP’・8’Orfα戸07π2η4

　∫04’ゐ5らウ’8規う8r，1970　（1＝1死H　Pz〃・‘1z【z5θ　84．）

　30π疏　ノ1介fcα　み鹿ゴ∫‘αZ　R8α∫θκゐ　Coz‘π‘fZ，101

　（1971）

　Studies　on　mycotoxin－produclng　fungi　contamln・

ating　foodstuffs　have　been　carried　out　with　the　aim

of　disclosing　the　possible　causat三ve　agents　of　human

disease，　particularly　of　human　cancer，　ln　Japan。

Several　areas　showing　relatively　high　incidence　of

Iiver　and　stomach　concers　were　selected　for　this

project，　including　one　rural　city　in　central　Japan

（Honshu　d三strict）and　three　towns　or　villages　in

southern　Japan（Kyushu　district）．　Nutritional　and

epidemiological　investigations　were　also　performed

in　addition　to　the　collection　of　the　foQdstuffs　fn

these　areas．　Final　conclusions　concerning　this

mycotoxin－epidemiological　study　have　not　yet　been

obtained　but　the　mycologlcal　examination　and　some

of　the　chemical　assays　for　mycotQxlns　are　nearly

comp！eted．　Fτom　the　results　of　the　investlgations，

it　玉s　apParent　that　possible　and　real　mycotoxin－

producing　fungi　sometimes　apPear　as　the　domlnant

species。　These　facts　seem　to　suggest　that，　as　long

as　rice，　or　some　other　starch　foods　are　the　stap】e

foods，　the　possibility　of　mycotoxin　poisoning　in
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hロmans　canllot　ruled　out。

E∬：ect　of　Adrenalectolny　or　Alloxan　Diabetes

on　tLe　Substmte　Interactioロwith　Cytochrome

I⊃一450　in　the　Oxidation　of　Drugs　by　Liver

Microsomes

Ryuichi　KATo，　Aklra　TAKANAKA　and　Kin－ichi

ONoDA：B’oごん81π．　P乃αηπo‘o乙，20，447（1971）

　　Adrenalectomy　or　alloxan　dlabctes　markedly　decr．

eased　the　magnitude　of　cyt㏄11rome　P－450　spectra［

change　induced　by　hexobarbital　or　aminopン・rine　in

maie　mt　livcr　microsomes．　The　decrease三n　the

b玉nd玉ng　capacity　of　cytcchrome　P－450　for　hexQbar．

bital　or　arninopyrine　was　assurned　to　be　responsible．

On　the　other　hand，　the　bind三ng　capacity　of　cyto。

chrome　P－450　for　aniline　or　zoxazolamine　was　not

signlficantly　affected　by　adrenalectomy　or　alloxan

dlabetes．　In　contrast　to　male　rats，　the　binding　capacity

by　tlle　hvじr　of　female　rats　to　cytcchrome　P－450　was

nQt　affecterl　by　adrenale。t。皿y。r　gUoxan　diabctCS．

　　The　Kηし（MichaeKs　cQnstant）value　for　hexobarbital

hydroxylation　and　the焔　（Spectral　diss㏄iation　con－

stant）　value　for　the　hexobarbita1－induced　spectral

change　were　increased　in　liver　microsomes　from

the　adrenalect・mized。r　diabetic　male　rats，　wllereas

theκ皿and　Ks　values　for　aniline　were　not　affected．

　　These　Iesults　suggest　that　the　decrease　in　the

binding　capacity　ofcyt㏄hrome　P－450　for　hexQbaτbital

or　aminopyrinc　is　a　factQr　responsible　for　the　decrease

in　the　Qxidαtion　of　drugs　by　1三ver　microsQmes　froIll

the　adrenalectomidzed　or　diα（1etic　made　rats．　TIle

impairment　of　the　androgen＿dependent　rcgulatory

mechanism　for　tlle　bhld1ng　capacity　of　cytccllrome

P－450was　assumed　to　be　a　factoτresponsible　fQr　the

decrease　in　the　binding　capacity　in　liver　microsonエes

from　the　adrenalectomized　or　dlabetic　rats．

Thc　ハlechanism　of　Sex　　Difrerences　in　the

Anesthetic　Action　of　Pmgestero皿e　in　Rats
　　　　　ロ

Ryuichi　KATo，　Atsushi　TAKAIIAsHI　and　Yoshlhito

OMoRI：　Ez‘roρ．」．　PlzαrηzαごoZ．，13，141（1971）

　　The　anesthetlc　acdQn　of　progesterone　was　stronger

in　female　mts　than　in　male　rats，　The　formation　of

hydroxylated　metabolites　from　progesteτone　was

9【eatcr　wiu・liver　mlcrQsomes　frQm　male　rats，　wher・

eas　formatlon　Qf△4イeduced　metabolites　from　pro－

gesterone　was　greater　with　Iiver　microsomes　from

female　rats．　On　the　other　hand，　in　mice　there　was

nQ＄ex　difference玉n　the　anesthetic　act…on　and　ゴητ雇か一〇

metaboHsm　of　progestcrQne．

　　The　levels　of　radioactive　polar　metabolites　in　the

brain，　serum，1iver　and　kidney　were　higher　in　male

mts　Enjccted　w三th　tridated　progesterone，　whereas　the

levels　of　mdioactive　llon－polar　metabQhtes　in　these

tissues　were　higher　in正emale　rats．　These　results

suggest　that　the　stronger　anesthetic　action　of　proges－

terone　in　female　rats　is　assQciated　with　higher　Ussue

levels　of　progesterone　and　△4－reduced　metabolites，

possess三ng　the　anesthetic　action．

Species　Differences　in　the　E鉦ect　ofハlorPLine

Administration　or　Adrenalectomy　on　the　Sub．

8trate　Interactions　witb　Cytoc㎞ome　P－450　and

Drug　Oxidatjons　by　Liver　Miαoso】ncs

Ryuichl　I｛ATo，　Kin－ichl　ONoDA　and　Akira　TAKA，

NAKA：B∫o‘hθ7π．　P／iαr22～α‘oJ．，20，1093（1971）

　　The　hexobarbital　hydroxylat三〇n　and　the　magn三tude

of　hexobarbital　interaction　with　cytochrome　P－450

were　markedly　decreased　in　liver　microsomes　from

morphille－treated　male　rats，　whereas　they　were　not

decreased　in　liver　microsomes　from　morphine－treated

female　rats，　male　and　female　mice　and　rabbits．　The

bind三ngcapacity　of　cyt㏄hrome　P－450　for　hexobarbital

ca！culated　from　the　magnitude　of　hexobarbitaI

interaction　with　cytochrome　P－450　in　liver　micro・

soLncs　was　also　decreased　only　in　the　morphine－treated

male　rats、

　　Similarly，　the　hexobarbital　hydroxylation，　the　mag．

nitude・f　hexobarbital　interaction　with　cytQchr・me

P－450and　the　binding　capacity　of　cytocllrome　P－450

1n　micrQs・mcs　wcre　decrcascd　on】y　ln　adreIユロlecto－

mized　male　rats，　but　n・t　in　adrenalect・mi7ρ・1　female

rats．　male　and　female　mice．

　　In　cQntrast　to　the　resul【s　obtained　with　llexobar・

bltal，　thc　an量line　hydrQxylation，　the　magnitude　of

aniline　interact三〇n　with　cytochrome　P－450　and　the

bind三ng　capacity　of　cytochrome　P－450　for　aniline

were　not　decreased　in　hver　microsomes　from　male

and　female　rats，　mice　and　rabbits　by　the　morphine

treatment　or　adrenalectomy．

　　Theseτesults　therefore　supPort　the　previous　sug・
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gestion　that　the　decrease　in　the　hexobarbital　hydro－

xylation　and　in　the　magnitude　of　hexobarbltaI

interaction　with　cytochrome　P－450　is　main！y　due　to

the　decrease　in　the　binding　capacity　of　cytochrome

P－450for　hexobarbital，　probaby　thlough　an　impair．

ment　of　the　action　of　androgen　to三ncrease　the　bin・

d｛ng　capacity　of　cyt㏄hrome　P－450　for　hexobarblta1．

Conversion　of　Cyclamate　to　Cyclohexylamine

in　Guinea　Pig

Masato　AsAHINA，　TsuToMu　YAMAHA，　Ginette

SARAZIN　and　Kuniko　WATANABE：（防θη～．　P加r加．

Bz‘」ム，20，　102（1972）

　Continuous　oral　admlnistration　of　sodium　cyclamate

（CHS－Na）to　guinea　pig　caused　the　gradual　increase

o‘urinary　excretion　of　cyclohexylamine（CHA）after

acertain　perlod．　The　amount　of　CHA　excreted　was

not　only　different　in　individua19，　but　also　dependent

on　each　experiment．　It　was　diminished　when　CHS＿

Na　was　administered　orally、、・ith　antibiodcs　or　lntra－

peritoneally．　It　was　shown　from　the　lncubation

experiments　that　apparent　accu皿ulation　of　CHA　was

Ql〕served　by　cecal　contents　or　feces　from　the　animaI

excreting　CHA　in　urine　by　oral　administration　of

CHS－Na，　but　not　from　that　diminished　the　excretion

by　the　above　condition3．　Any　fπufか。　study　using

animal　tissues　failed　to　detect　the　accumulation　of

CHA．　Consequently　it　may　be　probable　to　assume

the　part…cipat三〇n　of　duct　microf】ora　in　the　conversion

of　CHS－Na　to　CHA　in　guinea　pig．

Formation　of　Cyclohexylamine　and　Cyclohex．

anone　from　Cyclamate　by　Microorganisms

Isolated　from　the　Feces　of　Guinea　Pig

Masato　AsAHINA，　Toshio　NIIMuRA，　Tsutomu

YAM蓋HA　and　Terue　TAKAHAsHI：／1g九　β～oJ．

Cゐε2η．，36，711　（1972）

　The　assimilation　of　sodium　cyclamate（CHS－Na）

by　m三croorganisms　was　studied．　Flfteen　strains　of

cyclamate－asgimilating　bacteria　were　isolated　from

the　feces　of　guinea　pig　excreting　cyclohexylamine

（CHA）in　urine。　The　majority　of　the　strains　isolated

seem　to　belong　tQ　the　genera　P5εε‘ゴ02ηoπα∫and

Cor｝・πのσ‘fθr如η。　AII　strains　were　ab！e　to　assimilate

CHS－Na　as　sole　source　of　carbon　and　nitrogen，　and
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accumulated　clearly　CHA　in　the　culture　medium．

It　was　con丘rmed　with　the　ceH－free　extract　that　the

strains　possessed　the　enzyme　system　whlch　formed

cyclohexanQne（CHnone）from　CHS－Na　via　CHA．　It

seems　that　the　desulfation　of　CHS－Na　to　CHA　is

catalyzed　by　hydrolase，　and　that　the　deamination　of

CHA　to　CHnone　ls　catalyzed　by　amine　oxidase

depending　on　oxygen．

　モルモットのサイクラミン酸ナトリウム代謝におけ

　る細菌の関与

　朝比奈正人＝食衛誌，13，133（1972）

　シクロヘキシルアミン（CHA）を尿に排泄している

モルモットの糞から分離したサイクラミン酸資化菌

（P∫飢ゴ。η如πα5）は栄養物（普通ブイヨン）またはモル

モット盲腸内容物の存在下でもサイクラミン酸ナトリ

ウム（CHS－Na）を代謝し，空気と接触の少ない高層培

養あるいは嫌気培養でCHAを蓄積した．また生菌を

1010ずつ1回／日，5日間連続投・与すると，尿中への

CHAの排泄はCHS－Naのみを投一与した対照群に比

べ，早期に出現した．さらにCHAをモルモットの盲

腸内に注入すると比較的速かに尿中に排泄された・本

報告およびCHS－Naに関する一連の研究からモルモ

ットにおけるCHAの尿中排泄に腸管内微生物の関与

を推定した．

生体試料中のシクロヘキシルアミンの螢光定量法

高橋昭江，渡辺光夫，朝比奈刺入，山羽　力：薬誌，

29，　393　（1972）

　サイクラミン酸ナトリウムの代謝の研究に応用する

目的で，その代謝産物シクロヘキシルアミンの生体試

料における螢光定量法を開発した．試料3～5mZに

6NNaOHを加えてpH　13とし，クロロホルム5mJ

と二二，下層4m1をとり0．5NHC1と再び振温，

水層1mZをとり6NNaOH　O．08　m～，水0・92　mZ

を加え，　1一ジメチルアミノナフタレンー5一スルホン酸

クロリドの0．5％アセトン1容液2mZと5％NaHCO3

1m♂とを加え常温で一夜放置，次にクロロホルム

5mJと振温し下屑6mZをとって濃縮後アセトンで

1．5m～にメスアップし，その0，1m1をシリカゲル薄

層上にスポットし，ベンゼン：アセトン（20：1＞混液で

展開した．展開後，黄色螢光のスポット（RfO・6）を

ジオキサン4面で抽出し螢光（水．銀ランプ励起で励

起360mμ，螢光490　mμ）を測定した・

　検量線は0，5－5μg／mZの濃度範囲で直線性を示
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し，モルモットの尿，血液，組．織ホモジネートおよび

人山から回収実験を行ない良好な成績を得た．

Studie80n　Carcinogenic　T士yptophan　Metabolites

L　Enzymatic　Formation　alld　Hアdroly6is　of

Glucurollide　of　3－Hydroxyant㎞iallilic　Acid

Mitsuo　WATANABE，　Kazue　OHKuBQ＊and　Zenzo

TAMuRA＊：β’o‘舵加．　Pゐαηπα‘oZ．，21，1337（1972）

　　It　has　been　supPosed　that　3－hydroxyanthranilic

acld（3－OHAA）is　excreted　as　glucuronide　in　urine

and　might　cause　bladder　cancer　after　hydrolysls　by

ullnary　enzyme．　The　formation　and　hydrolysis　of

this　glucuronide　（3－OGAA）　weτe　investigated．

3－OHAA　and　uridine－5仁pyrophosphate＿D－glucuronic

acid　were　incubated　with　the　Iiver　mlcrQsome　of

Guinea　plg　and　3－OGAA　formed　was　identi丘ed　by

the　formation　of　equimolar　3－OHAA　and　glucurQnic

acid　by　enzymatic　hydrolysis。　Mraked　species　differ．

cnce　in　the　activity　of　3－OGAA　formation　of　liver

microsomes　was　found，　i．　e．　Guinea　pigs＞mice＞rats．

　　In　the　study　of　hydrolysis　of　3－OGAA，　the　enzyme

precipitated　from　human　urine　by　40％saturation

with（NH4）2SO4　was　used．3－OGAA　was　hydrQlysed

mQre　slow匡y　than　phenolphthaleinglucuronide（0．35

times　at　10卿3M，0．44　times　at　5×10－4M）．

＊Faculty　of　Pharmaceutical　Sciences，　The　Univer．

　sity　of　Tokyo．

Studies　on　Carcinogenic　Tryptophan　MetabDlites

II．　Enzymatic　Foτmation　and　Hydrolysis　of

Sulfuric　Ester　of　3－11ydτoxyanth】じanilic　Acid

Mitsuo　WATANABE　and　Kenichiro　MINEGIsllL

β’o（流θηz．」％4rηzασoJ．，21，1347（1972）

　　Enzymatic　formation　and　hydrQlysis　of　the　sulfuric

ester　of　3－hydroxyanthranilic　add（3－OSAA）were

investigated．　After　preincubatlon　of　ATP　and　SO42－

with　the　enzymes　precipitated　by　20－60gらsaturation

with（NH｛）2SO4　from　supernatants　of　hvers，3－hydroxy．

anthranilic　acid　was　added　and　the　mixture　was

incubated．3－OSAA　was　formed　more　slowly　in

Guinea　pigs　than　rats　and　mlce．

　　In　the　study　of　hydrolysls　of　3－OSAA，　the　enzyme

preclpitated　from　human　urlne　by　20－50％saturatlon

wlth（NH4）2SO4　was　used．3－OSAA　was　very　resistant

to　hydrolysis　by　this　enzyme（0．065　tlmes　of　2一

hydrQxy－5－n三trophenylsulfate　at　5×10－3NI）．

　　AFluorometric　Method　for　3－Hydroxyanthra・

　　nilic　Acid　in　Human　Urine

　　Mitsuo　WATANABE　and　Kazuo　HAYAsHI：C〃7z．

　　C配ηz。／1‘ごα，37，417（1972）

　　Amethod　of　determlnation　of　3－hydroxyanthranilic

acid（3－OHAA），　a　metabQlite　of　tryptophan　which　i3

known　as　an　endogenous　carclnogen，　was　devised．

Urine　was　cQII㏄ted　in　acidic　buffcr（pH　2）and　3－

OHAA　was　extracted　witll　each　5　mJ　of　cther　twice

from　4　mZ　of　the　ur1ne　at　pH　3．　The　cther　layer

was　evaporated　to　dryness　and　the　residロ。　was

dissQlved　in　1．5mZ　of　ether．　On　the　cellu1Qse

powder　plate，0．5～1m♂of　the　solut1on　was　applied

and　the　chromatogram　was　developed　with　benzene：

ethano1：water（50：10：1）．　3－OH典A（Rf　O．5）was

extracted　w三th　O．5m♂of　methanol　and　4．5mZ　of

dioxane　and　the日uorescence（ex．348　mμ，　fl．410　mμ）

was　estimated．　Standard　curve　w2s　Hnear　w三th三n

O．1～5μg／mJ．

　　3－OHAA　in　urines　of　normal　persons　and　patients

with　bladder　cancer　was　determined　by　th三s　method．

The　values　in　patients　with　bladder　cancer　are　krger

than　those　in　normal　person　as　a　whole．

　　Metabolism　ofハ匹Methy1－2V’一nitro一刀Lnitrosogu・

　　anidine　in　I己ats

　　Akira　TANAKA　and　Takehiro　SANo＊こ石¢ρe2・fαオfα，

　27，1007（1971）

　Methy1－and　guanidino－1abelledハ乙methy1－2＞ノーnitro－

N－n三trosoguanidine（MNNG）were　synthesized　and

the　fate，　distribution　and　mctaboiism　of　MNNG　were

studied　with　male　Wistor　albino　rats．　MNNG　was

rapidly　eliminated，　ma1nly　via　kidncys，　but　a　small

amount　of　radioactMty　was　found　in　the　faeces．

Methyl－1abelled　MNNG　wαs　oxidiscd　to　CO2　in　the

range　of　20　to　3096　0f　the　dose・　On　the　other

hand，　the　conversion　of　gu3nid三nolabclled　MNNG

into　CO2　amounted　at　most　to　1．5％of　the　totaI

dose．　The　major　radioactive　metabolite　and　the

s㏄ond　metabolite　coinclded　withハ乙一methyl－N’一n詮ro．

guanidine　and　nitroguanidine，　respectively・

　　The　metabolic　pathways　of　MNNG　in　rats　were

proposed　as　shown　in　Figure．
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利用分野の概略あるいはその場合の問題点について述

べている．

　　　　　　　　　　　　14C＝瓢etLyl　group　origi員

　　　　　　　　　　　　　C＝guanidino　group　origin

Presumed　me£abollc　pathways　of轟蟹NNG　i皿raOs．

高松宮妃癌研究基金による第2回国際会議から

小田鳩成和，松島泰次郎＊＝蛋白質，核酸，酵素，

17（5），　63　（1972）

　The　distribution　ofユ4C　in　the　organ　at　48　hours

after　a　single　oral　dose　was　compared　for　Ievel　of

14C　in　terms　of　relative　speci丘。　activity．　Although

signiHcant　d1fference　of　the　a田nlty　among　organs

was　not　observed，　the　values　of　relative　sp㏄i丘c

activity　can　be　divided　into　3　groups．　One　can　not

say　d三stlnct】y　that　there　is　stomach－speci員。　a伍nity

from　the　data．

＊Showa　College　of　Pharmaceut玉cal　Sciences

サリドマイド研究最近の進歩一化学，生化学領域を

中心として

田中　彰：医薬品研究，3，147（1972）

　催奇形性をもつサリドマイドについての最近の研究

を化学的性質，合成法，催奇形性の特徴，化学構造と

催奇形性との関係，代謝，催奇形性の機作，腫瘍との

関係などについての研究の進歩を紹介している．

　高松宮月齢研究基金財団の主催する第2回国際会議

が，昭和46年11月16～18日，東京パレスホテルに

おいて行なわれた．このシンポジウムでとりあげられ

たニトロおよびニトロソ化合物を中心にした化学物質

による発癌の最近の諸問題を発癌機構，経胎盤効果，

各種2級アミンと亜硝酸との同時投与効果および人癌

のモデル疾患作製に焦点を合わせて述べている。

＊東京大学医科学研究所癌生物学部

　癌原性物質のSummation効果

　小田嶋成和：日本層状，30（4），77（1972）

　1）4＿dimethylaminoazobenzene（DAB）は強力な癌

原性を持っているが，それもある量以上与えられない

と発現しない．

　2）　その量以下のみでは肝癌は発生しないが，他の

化合物一必ずしもhepatecarcinogenではなV・一を追

加投与すると，肝癌が発生してくる・この場合でも，

DABの必要投与量があるようで，あまり少量の二合

には肝癌は発生してこない．

　3）投・与の順序を逆にすると，肝癌は発生してこな

い．

　の3点が，すなわち，DABによりある期間処置さ

れた動物の肝臓と，正常動物のそれとは，次に投与さ

れる物質に対する反応を異にするであろうことが考え

られる．

　癌と化学物質一最近の話題

　小田嶋成和：新薬と治療，158，5（1972）

　N一ニトロソ化合物による骨癌の各種モデル疾患作

成への寄与およびこれら化合物の妊娠母体を通しての

次世代動物に及ぼす癌原性の影響を中心に最近の話題

をまとめて述べた．

　肝　が　ん

　小田嶋成和：日本臨休，30（1），442（1972）

　Amin・azQ化合物，　aminoHuorene化合物あるV・は

N－nitrQso－alkylamine二等による肝がん動物の作り

方，さらに自然発生ヘバトームについて言及し，その

Leロkemogenic　E宜ects　of　N」Butyl一軍一Nitmso．

urea　in　Rats

Shigeyoshi　ODAsHIMA：　G1隻三三N　1瞼πogrα∫）ん　oη

CαπcθrRθ56ακh，12，286（1972）

　The璽eukemogenic　eff㏄ts　of　N－buty1－N¶itτosourea

（BNU）was　studied　in　a　series　of　3　animai　experi・

ments．

　1）　Female　Donryu　rats　were　given　continuously

O．04，0．02，and　O．01％BNU　solution，15　mZ　per　day

per　rat，　as　their　drinking　water，　until　they　were

kil星ed　for　autopsy，　The　higher　cQncentrations　of

BNU　resulted　ln　a　higher　incidence　of　leukemia
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early　in　the　experiment，100％in　those　that　received

the　O．04％solutlon，　and　a　Iower　dose　resulted　in

more　tumors　in　extrahematopoietic　tissues　in　a　Iater

part　of　the　experimental　period．

　　2）AO．04％BNU　solution，15mJ　per　day　per

rat，　was　glven　to　female　Sprague－Dawley　rats　for

5，10，15，0r　20　weeks．　Leukemia　developed　in　60

to　90％of　the　rats．　The　number　of　plaque－forming

cells至n　the　spleen　against　sheep　red　blood　cell　was

at　the　zero　Ievel　in　a11　rats　ki11ed　immediately　after

the　end　of　BNU　administration．　This　level　cQntinued

unti［the　end　of　the　experiment　in　thQse　rats　that

received　BNU　fQr　mQre　than　10　weeks．

　　3）　Asingle　application　of　BNU，300　mg／kg　body

weight，　to　female　Sprague－Dawley　rats　resulted　in

the　development　of　leukemia　in　20　to　30％of　the

an1mals．

　　4）　Two　types　of　leukemic　cells，　granuIocytic

and　nongranul㏄ytic，　were　observed．　The．majGrity

of　the　animals　with　leukemla　were　characterized　by

enormous　hepatosplenomegalia　and　by　swelling　of

the　adrenal　gland　and　cysternal　group　of　lymph

nodes　due　to　the　metastatic　lesions　of　Ieukemic　ce11s．

with　neuraminidase　did　not　affect　the　ability　of　the

cell　to　absorb　rabbit　antibody．　By　三ncubation　with

antibodies　aga三nst　the　cells　pretreated　with　neur－

aminldase，　there　was　no　reduction　in　mobility　in

spite　of　adsorptlon　of　immuneγ一globulin　on　the

cell　surface．

　　These　results　suggest　tl賦the　decrease呈n　mQbility

of　the　cells　incubated　with　antibo（lies　dQes　not　depend

Qn　degeneration　of　the　cells　due　to　cytotQxic　effect

of　antibodies　Qr　electric　charge　of　coated　γ一globuhn

itself，　and　that　adsorbedγ一gl。bulin　does　not　coat

d玉τectly　charged　groups　such　as　siaiic　acid　on　the

cell　surface，　and　also　antigenicity　Qf　Yoshida　sarcoma

cells　might　be　changed　thτough　the　removal　of　sialic

acid　on　the　cell　surface　with　neuraminidase．　Di「fer－

ence　of　areas　in　which　receptors　are　1㏄ated　may

cause　no　effect　of　reduction　in　e1㏄trophoretic　lnobility

and，　by　other　possibillty，　reaction　with　antibodies　at

tlle　cell　surface　might　produce　some　structural

rearrangement　such　as　a11Qsteric　distortiG鍛of　thc
　　　　　）

ce11　surface．

＊1Nagoya　City　Universlty　Medical　School

＊2　Aich三Cancer　Center　Research　Institute

Electrokinetic　Properties　of　Yoshida　Sarcoma

Cells　T「eated　with　Antibodies

Akihiko　MAEKAwA，　Takaaki　NAKAMuRA＊1，　and

Kiyohide　KoJIMA＊2；C！1N理62，69（1971）

　Effect　of　several　antibodies　on　the　surface　charge

of　Yoshida　sarcoma　cclls　in　the　absence　of　comple，

ments　was　examined　by　tlユe　method　of　cell　electro－

phQresis．　CytQtoxic　effect　of　all　antibodics　used　here

was　not　observed．

　　The　electrophoretic　mobility　of　Yoshida　sarcoma

cells　incubated　with　rabbit　antisera　against　Yoshida

sarcoma　cells　decreased　and　this　was　correlated　with　the

agglutinat量on　titer．　A　similar　reduction　ln　mobihty

was　observed　by　incubation　with　homologous　antisera

froln　tumor－rejecting　rats．　The　electrophoretic　mobi－

1ity　of　Yosh量da　sarcoma　cells　inoculated　into　C3H

mice　began　to　decrease　on　the　6th　day　after　tumor

inoculation　and　humoral　antibodies　began　to　appear

at　that　period．　No　detectable　di∬erence　was　noted

ln　the　effect　of　7S－and　198－ant三bodies　on　the　mobility

of　the　cells．　Treatment　of　Yoshida　sarcoma　ce11s

　　フランスの臨床中毒学刊行物

　竹中祐典：医薬品研究，3（2），109（1972）

　　フランスにおける年間におよぶ中毒．対策センター活

動の経験から得られた臨床中毒学関係の諸種刊行物

を，単行本と隔日刊行物について解説した・包括する

範囲は，医薬品，農業，化学肥料，工業製品，家庭用

品および植物と動物の成分など中毒事故にむすびつく

ものであり，それらの毒性，それらによる中毒症状お

よびその処置法等に関する豊富な資料は，中毒対策セ

ンター事業を設計する際に．参考になると考えられる．

　医薬品関係英国官庁刊行物

　星川滋男：薬学図書館，16（4），148（1971）

　英国のHMSOから出版される議会関係刊行物，政府

関係刊行物の出版目録の概要を説明し，これらの刊行

物の入手方法を医薬品関係資料に重点を置いて解説し

た．

　　また，その際，この種の刊行物に包含される医薬品

関係資料の解読に際してはイギリス法，行政法の知識

だけでなく，薬学その他の科学領域の知識と行政実務

での経験が必要なことを指摘し，これらの境界線上に
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ある各種資料の解読に対して大きな困難性のあること

を述べ，今後のアプローチの方法論の検討が一つの課

題であることを示した．

　最後に，最近の法律，法案，議会委員会議事録，

S．1．Command　Papers，保健省関係の委員会報告書誌

をそれぞれ取纏め，経時的に配列した一覧表を付して

いる．

生薬中に残留する有機塩素系殺虫剤について（第1

報）生薬中の残留農薬試験法

野口　衛，金田吉男，持田研秀，吉村淳1生薬誌，

25，　33　（1971）

　天然薬用資源として重要な生薬は，野菜，果実など

の食用農作物と異なり，起源となる薬用植物の栽培に

長期間を要し，使用される農薬の種類，量が多く，ま

た収穫後乾燥状態として調製されるため，農薬の残留

量は相対的に高くなる疑いがあるにもかかわらず，そ

の汚染状態は未だ明らかにされていない．

　著者らは，残留性の高い有機塩素系殺虫剤につい

て，ベンゼンあるいはアセトニトリルによる抽出法，

フロリジル，シリカゲルおよび酸化マグネシウムを用

V・るclean－up法を採用し，生薬中に残留する有機塩素

系殺虫剤の系統的な試験法を確立することができた．

さらに，本法を用いて市販生薬中に残留する有機塩素

系殺虫剤の種類および量を調べ，汚染状態について考

察した・

生薬中に残留する有機塩素系殺虫剤について（第2

報）市販人参中の残留有機塩素系殺虫剤

野口　衛，金田吉男，持田研秀，吉村　淳：生薬誌，

25，　40　（1971）

　人参は急面諭に初めて記載されて以来，数多くの本

草書に収載され，漢方臨床上，また大衆保健薬の製造

原料として最も重要な生薬の一つである・人参の原植

物は成長に5－6年の長い年月を要し，忌地性が強く，

さらに病虫害を受けやすいため，収穫の増大，品質の

安定を目的として，栽培時に大量の農薬が使用されて

いる可能性がある．

　著者らは，前面で生薬中の有機塩素系殺虫剤の試験

法を確立し，各種生薬の残留農薬の実態を明らかにし

たが，本報では，市販の人参について，産地別，部位

別，加工別に，有機塩素系殺虫剤の種類および残留量

を分析し，その栽培法および加工法との関係を考察し

た．
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非水溶媒におけるベメグリドの電位差滴定

植岡澄子，岡田敏史，伊賀宗一郎，伊阪博，吉村

淳1分析化学，20（9），1196（1971）

　ガラス電極を用いてベメグリドを非水滴定する揚合

の最適の滴定液，非水溶媒の種類などについて検討し

た結果，ピリジン溶媒中でテトラブチルアンモニウム

ヒドロキシドーベンゼンーメタノール液で滴定すること

により，精度よく（100．8±0．5％，n＝6）定量するこ

とができた．ベメグリド注射液はクロロホルムで抽出

処理後，本法によって定量することができた．

Gri8eophenone　Aならびにmorphineの電解酸化

伊阪　博：丸丸，91（9），1027（1971）

　メタノール・炭酸水素ナトリウム溶液中で白金電極

を用V・てgriseophenone　A，　m・rphineの酸化電位を測

定した．griseophenone　Aは0～十〇・5V，　morphine

は＋0．2～0・5Vに酸化波を示した．白金電極を用V・

てメタノール・炭酸水素ナトリウム溶液中で0・5V

定電位電解酸化反応をおこない，griseophen・ne　Aか

らは50％の収率でdehydrogriseofulvinを，また

morphineからは75％の収率でpseudomorphlneを

合成した．

フルオレセイン系色素分離へのポリアミドクロマト

グラフィーの応用

三井典子，持田研秀：衛生化学，18，103（1972）

　プロムフルオレセイン系色素に來評する数種の付随

色素は，ポリアミドクロマトグラフィーにより，その

プロム置換数と置換位置に対応してよく分離すること

がわかった．メタノール・水・アンモニアの溶媒系で

は，プロム置換数の増加に応じてRf値が減少し，そ

の検出限度は0．Q5μ9である．また，市販のジブロ

ムフルオレセインをポリアミドTLCにより分離した

のち，螢光法を用いて定量を行なったところ，各種の

付随色素を二二し，純度75％以下であり，規格に合

わないものが多い・

メチレンブルーによるサイクラミン酸の溶媒抽出吸

光光度定量法

柴田　正，伊阪　博，吉村　淳：分析化学，20（7），

851　（1971）

　サイクラミン酸はメチレンブルーと吸収極大660

mμのクロロホルム可溶匪の塩を形成する．比色のた

めの抽出条件はpH　7が最適で1～10μ9／m！の濃度
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範囲で検ゴ11線は直線関係となる．連続変化法および誘

電率の測定結果からこの塩のモル比が1：1であるこ

とを明らかにした．製剤中のサイクラミン酸をQAE

セファデックスクロマトグラフィーにより分別し，定

量を妨害するサッカリン，グリシン，タウリンなどを

除去して定量した．

タール色素の製品検査について（第6報）食用ター

ル色素中のクロム定量に関する問題点

外海泰秀，野村幸雄：衛生化学，17，419（1971）

　タール色素中のクロム定量に関し，著者らの湿式灰

化して原子吸光分析法による測定法と公定量の乾式灰

化してジフェニルカルバチドで比色する方法とを比較

検討した．

　灰化方法については，乾式灰化法は湿式灰化法に比

してクロムの回収率は低く，測定値のバラツキも大き

い・この原因は主として乾式灰化され難い色素，たと

えばキサンチン系色素の場合，未灰化物中に混在する

クロムを無水炭酸ナトリウムと融解するさいに失われ

るものと思われる・一方，湿式灰化法では，クロムの

回収率はほぼ定且的である・測定方法については，ジ

フェニルカルバチド比色法はその予備操作中にクロム

を一部損失するため，測定値がばらつき，一方原子含

光分析法は再現性よく，測定操作も簡単で良好な結果

をあたえた．
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学会発表（1972年5月31日までのものを掲載） Titles　of　Speeches

　永田親義＊，中舘正弘，今村　詮＊：N一メチルーN’一

ニトローN一ニトロソグアニジンより生成するフリーラ

ジカル

　　日本癌学会第30回総会（197L　10．8）

＊国立ガンセンター研究所

　中舘正弘：N－Methy1－N’一nitro－N－nitrosogua皿1・

dine類の光化学反応

　　日本薬学会第92年会（1972．4．7）

　神谷庄造，柳町きみえ，岩原繁雄：4－Azidoquin（レ

1ine　1－Oxideおよび関連化合物の微生物に対する突

然変異誘発作用

　　日本薬学会第92年会（1972．4．5）

神谷庄造・N（2－Ch1・…thy1）一N’一nit・…9・anidi・・

および関連化合物の合成

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

応

中島利章：Nitrocinnoline　2－oxideと求核試薬の反

日本薬学会第92年会（1972，4．6）

青柳伸男，江島　昭，井上哲男：電気的抽出法によ

る製剤分析（第1報）

　　日本薬学会第92年会（1972．4．5）

　高重美恵，小嶋茂雄，江島　昭：ナリジクス酸とア

ルデヒドとの反応

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

柴崎利雄，伊豆内マリ＝オルトヒドロキシナフタリ

ンカルポン酸類の螢光定量

　　日本薬学会第92年会（1972．4，5）

　吉岡澄江，柴崎利雄：サリチル酸類のホウ酸錯塩の

発螢光性と構造との関連について

　　日本薬学会第92年会（1972．4．5）

　斉藤恵美子，緒方宏泰，柴崎利雄，井上哲男＝アル

デヒドーケトン呈色反応（1）DDVPのアセトフェノ

ンによる定量

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

　緒方宏泰，斉藤恵美子，石橋久子，柴崎利雄，井上

哲男：殺虫剤DDVPの安定性について

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

　坂口武一＊，川村次良，木島敬二：Voges－Proskauer

反応の呈色機構に関する研究（VI）　一ストレプトマ

イシンなどの定量一

　　日本薬学会第92年会（1972．4．7）

＊千葉大学薬学部

　坂口武一＊，木島敬二：Voges－Proskauer反応の呈

色機構に関する研究（VII）一ニンヒドリンを用いる

V－P反応について一

　　日本薬学会第92年会（1972．4．7）

＊千葉大学薬学部

　Takeichl　SAKAGucHI＊，　Shinzo　TANABE＊，　Tamio

NlsHIMuRA＊and　Kelji　KIJIMA：Voges－Proskauer

ReaCtiOn　and　itS　MeChaniSm

　Intemational　Congress　on　Analytlcal　Chemistry・

（1972．　4．　5）

＊Faculty　of

　University

Pharmaceutical　Sciences，　Chiba

　浦久保五郎，城戸靖雅，池淵秀治：フェルラ酸の体

内分布および代謝に関する研究

　　日本薬学会第92年置（1972．4．6）

　長谷川　明，浦久保五郎：亜セレン酸ナトリウム投

与後，セレンのラット肝における化学形について

　　日本薬学会第92年会（1972．4，6）

　浦久保五郎，長谷川　明，大森義仁，高仲　正，小

野田欽一：連続経口投与による塩化カドミウムの吸

収，排泄，分布について

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

　佐藤健二＊，詫間房子＊，大場琢磨，浦久保五郎：療

品の放射線滅菌（VII）日付カテーテルの滅菌

　　日本薬学会第92年会（1972．4．7）

＊東京都立アイソトープ総合研究所

　浦久保五郎，田中　彰，東条憲一＊：放射性医薬品

の品質および試験法に関する研究（第4報），　Chlor・
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merodrinおよびMHPの定量法について

　　日盛薬学出歯92年会（1972．4．6）

　＊陸上自衛隊衛生学校

　亀谷勝昭＝環境試料中の226Ra分析法とその含量に

ついて

　　第9回理工学における同位元素研究発表会

　　（1972．　4．　13）

　浦久保五郎，城戸靖雅：海産物中の59Feの分析法

　　第30回日本公衆衛生学会総会（1971．10．31）

　田中　彰，浦久保五郎，上田正山＊，南　　武＊，町

田豊平＊，三木　誠＊，三浦義幸＊，山田裕史＊：169Yb－

DTPA使用による腎系球体炉過値の測定

　　第11回日本核医学会総会（1971．11．15）

　＊慈恵会医科大学泌尿器科，内科

　関田節子，名取信策，倉田　浩，宇田川俊一，斉藤

守＊；食品より分離された数種の有害真菌の代謝産物

　　日本薬学会第91年会（1971．4．8）

　＊東京大学医科学研究所

　福岡正道，名取信策：△7・9（11）一T【iterpenoidsのB環

の芳香化反応

　　第15回天然有機化合物討論会（1971．10．20）

　手塚美知子，義平邦利，名取信策：・Ofopμro8属の

naphthoquinone誘導体VIII
　　日本：薬壕≒会第92年会　（1972．　4．　5）

　高橋千加子，関団節子，義平邦利，名取信策：Pεπ」・

dπ加mcゐαrJe8だ，　Pゐo皿α8P・等数種の菌類の代謝

産物について

　　日本薬学会計92年会（1972．4．5）

　義平邦利，福岡正道，黒柳正典，名取信策：ワラビ

の成分　1

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

　福岡正道，黒柳正典，義平邦利，名取信策：ワラビ

の成分　II

　　日本薬学会誌92年会（1972．4．6）

　　日本薬学会第92年会（1972．4。6）

　堀部　隆，大場琢磨：人工弁の理化学試験成績

　　第9回目木人工臓器学会（1971．10．13）

　堀部　隆，小嶋茂雄，菊池　覧：歯科材料の機器分

析に関する研究（第2報）石こう系埋没材の赤外分光

分析

　　第25回口引歯科材料器械学会（1971．10．17）

　堀部　隆，菊池　寛：歯科材料の機器分析に関する

研究k第3報）歯科用セメント中のヒ素の原子吸光分

析

　　第25回日本歯科材料器械学会（1971．10．17）

　堀部　隆：医用高分子シンポジウム，医用高分子の

溶出と適合性

　　高分子学会（1972．2．3）

　山手昇＝芳香族炭化水廻と二酸化窒素混合ガスの

光化学生成物について

　　第12回大気汚染研究全国協議会大会

　　（1971．　10．　28）　　　　　、

　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7報）

　　第12回大気汚染研究全国協議会大会

　　（1971．　10．　28）

　山手昇；光化学反応による大気汚染関連成分の測

定法の現状と問題点について

　　光化学反応による大気汚染に関する学術講演会

　　（1972．　3．　11）

　天野立野：油脂の変敗に関する研究（第5報）リノ

ール酸メチルハイドロパーオキサイドの酸化物

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．10．21）

　嘉島昭雄，田辺弘也：食品を汚染するコナダニ類の

防除に関する研究（第1報）コナダニ類に対する加圧

炭酸ガスの致死作用

　　日本食晶衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

　黒柳正典，福岡正道，義平邦利，名取信策：ワラビ　　　五十嵐悦子，武田由比子，天野立爾，光楽昭雄，近

の成分　III　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　藤竜雄，三原　翠，内山貞夫，田辺弘也：食品中のマ
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イコトキシンの調査研究（1）　ピーナッツおよびピー

ナッツ製意中のアフラトキシンについて

　　日本食品衛生学会心22回学術講演会

　　（1971，　10．　21）

　五十畑悦子，武田由比子，天野立爾，田辺弘也：食

品中のマイコトキシンの調査研究（II）玄米，精白米，

小麦粉および押麦中のアフラトキシンについて

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

　武田由比子，五十畑悦子，天野立爾，田辺弘也，倉

田　浩：食品中のマイコトキシンの調査研究（III）

玄米，精白米，小麦粉および押麦中のステリグマトシ

スチンの分析法の検討

　　日本食：品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972．　5．　12）

　武田明治，大槻久美子，関田　寛，田辺弘也：食品

中の残留農薬分析に関する研究（第6報）輸入忙中の

残留有機塩素農薬について

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　22）

　関田　寛ほか26名：食品中の残留農薬分析に関す

る研究（第7報）母乳中の残留有機塩素農薬について

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10、　22）

　高松千賀子，関田　寛武田明治，田辺弘也：食品

中の残留農薬分析に関する研究（第9報）カルバリル

分析法について

　　日本食品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972．　5．　12）

に関する研究（2）スジコ中の分析法について

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

原田基夫：亜硝酸塩の分析上の問題点

　第8回全国衛生化学技術協議会総会

　（1971．　10．　18）

　原田基夫，中村洋子，谷村顕雄：食品中の亜硝酸塩

に関する研究（3）タラコ，スジ：コ中の亜硝酸塩およ

び硝酸塩の同時微量定量法

　　日本食品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972．　5．　11）

　辰濃　隆，武田由比子，武田明治，田辺弘也，斎藤

裕子＊，岡田太郎＊：牛乳の合成樹脂容器（ポリエチレ

ン）に関する衛生学的検討

　　日本薬学会第91年会（1971．4．8）

＊日本食品衛生協会　食品衛生研究所

　辰濃　隆，谷村顕雄，高野喜悦＊，岡田太郎＊，斉藤

裕子＊：牛乳の合成樹脂容器（ポリスチレン）に関する

衛生学的検討

　　日本食：品衛生学会第22回学術講演会（1971，10，22）

＊日本食品衛生協会　食品衛生研究所

　辰濃　隆，佐藤文子，神蔵美枝子，谷村顕雄：PVC

製おもちゃの衛生学的検討，第2，3報

　　日本薬学譜第92年会（1972．4．6）

　慶田雅洋：ミルクチョコレート中の乳脂肪分の測定

法について

　　日本食品衛生学会第21回学術講演会

　　（1971．　5．　7）

　鈴木隆，武田明治，田辺弘也：農薬の微生物に

よる分解（第1報）　N一三チルカーバメート系農薬の

．48p．ηερerによる代謝

　　日本薬学会期92年会（1972．4．6）

　原田基夫，中村洋子，谷村顕雄；食品中の亜硝酸塩

に関する研究（1）タラコ中の分析法について

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

原田基夫，中村洋子，谷村顕雄：食品中の亜硝酸塩

　海老根涼子，慶田雅洋＝ミルクパン中の乳成分の測

定法について

　第25回日本栄養・食糧学会総会（1971．6．7）

　慶田雅洋：酪農・乳業において使用される洗剤・殺

菌剤およびその残留について

　　第8回全国衛生化学技術協議会総会

　　（1971．　10，　19）

　慶田雅洋，海老根涼子，谷村顕雄：8αef伽8　Cα配・

oJαcだ8の加熱損傷胞子を使用したプロセスチーズ中
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のナイシンの検出法について

　　日木爽図研生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10。　22）

　度田雅洋：チーズ中のアミンと高血圧症との関係に

ついて

　　第8回日本栄養・食糧学会関東支部大会

　　（1972．　2。　26）

て

慶田雅洋：1）avidson法による中和乳の鑑別につい

3｛㌧519回日本食占ムエ1葦三己｝と会　（1972．　4．　20）

　慶田雅洋，海老根涼子，谷村顕雄＝ココアバター中

の異種脂肪の検出法について

　　口木食品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972，　5．　11）

　神蔵美枝子，遠藤英美＊，佐々木英人＊＊：食品中の

泊色料の分析に関する研究（第1報）二波長分光測光

法による混合色素の定量について

　　上本薬学会第92年会（1972．4．6）

耶東京都立衛生研究所　＊＊鳥取大学工学部

　オiこ敏夫，石綿肇：デンプングリコール酸ナトリ

ウムのラット体内における代謝について

　　口本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

　加藤三郎，：石綿　肇，渡辺晴美，林　敏夫，谷村顕

雄，源　義知ホ：くん液の構成成分

　　日木食品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972．　5．　11）

　＊陸上白衛隊

　朴　長男，岩原繁雄，谷村顕雄，降矢　強，川俣一

也，金子豊蔵：サイクラミン酸ナトリウムの代謝に関

する研究

　　日本食品衛生学会第回22学術講演会（1971，10，22）

消失するCarcinogenic　CompoundsのMutagenicity

について

　　第45回日本細菌学会総会（1972．5。18）

　碧原繁雄，石関忠一，秋山喜彦：点眼薬の微生物汚

染と防腐試験について

　　臼取葦葺弓と会；存92勾三会　（1972．　4．　7）

　小沼博隆，鈴木昭，河西勉：輸入食肉のサルモ

ネラ汚染除去に関する研究

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21＞

　小沼博隆，鈴木　昭，河西　勉：輸入鶏肉のサルモ

ネラ汚染に関する調査研究（第1報）

　　日本食品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972．　5．　22）

　河西勉，鈴木　昭，小沼博隆：輸入鶏肉のサルモ

ネラ汚染に侍する調査研究（第2報）

　　日本食品衛生学三七23回学術講演会

　　（1972．　5．　22）

　倉田　浩，坂部フミ，田中しず子，粟飯原景明＊：

貯蔵米におけるアフラトキシン産生条件

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

　＊予防衛生研究所

　妻田　浩，田辺弘也　粟飯原景明＊，諸角　聖＊＊，

一言　広＊＊，畝養寺　浩＊＊：アフラトキシン汚染ピー

ナッツの真菌学的検索

　　臼木食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

　＊予防衛生研究所，林東京都立衛生研究所

　村越重雄＊，愈田　浩＝家蚕幼虫によるマイコトキ

シン類の生物検定法の検討

　　日本食品衛生学会第22回学多1了講演会

　　（1971，　10．　21）

　中嶋笛子：代謝σητ伽。）によって発現する　Di－

InetLylnitrosamineの瓢utageniCityについて

　　第26回日本細菌学会関東支部総会

　　（1971．　11．　11）

中嶋鴇子こ代謝（fη碗rの　によって発現あるいは

　＊神奈川県蚕業センター

倉田　浩，坂部フミ，宇田川俊一，一戸正勝，田中

しず子，田辺弘也：食品中の有害糸状菌に関する研究

（IX），アフラトキシン産生かびの分布

　　日本食品衛生学会第23回学術講演会
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（1972、　5．　12）

　池内容子＊，能崎晶晶＊，田村健夫＊，下川　勉＊，倉

田　浩：化粧品における真菌学的研究（第1報）

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

＊パピリオ研究所

　斉藤　守＊，石河利陸＊＊，榎本　真＊，大坪浩一郎＊，

倉田　浩：食品汚染マイコトキシンの障毒性に関する

研究（1）

　　第61回日本病理学会総会（1972．4．6）

＊東大医科学研究所，＊＊関東逓信病院

　倉田　浩，坂部フミ，奥平雅彦＊，川上浩＊＊，真

弓史郎＊＊＝皮膚真菌フロラに関する研究（第3報）

　　第15回日本医真菌学会総会（1971．10．9）

＊東京都監察医務院，＊＊日赤中央病院

　奥平雅彦＊，倉田　浩，坂部フミ＝死体臓器に著明

な糸状菌の腐生を認めた1例

　　第15回日本医真菌学会総会（1971．10．9）

＊東京都監察医務院

　堀江義一，宇田川俊一：不整子のう菌類の分類学的

研究（第1報）細形ε」α切α，1万pZoσθ加8加08porα属に

ついて

　　第16回日本菌学会大会（1972．5．24）

宇田川俊一，古谷航平：日本産糞生恥菌類の研究

（第1報），（第2報）

　　第16回日本菌学会大会（1972．5．24）

　宇田川俊一：パーフェクト・アスペルギルスと関連

諸属の分類

　　第16回日本菌学会大会（1972．5．25）

一戸正勝：日本産1艶漉08porαεについて（その2）

　第16回日本菌学会大会（1972．5．24）

　倉田　浩，坂部フミ，宇田川俊一，一戸正勝，田中

静子，田辺弘也：食品中の有毒糸状菌に関する研究

（IX）アフラトキシン産生かびの分布

　　日本食品衛生学会第23回学術講演会

　　（1972．　5．　12）
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　中浦棋介，田中　悟，川島邦夫，長尾重之，大森義

仁＝LSDの発熱性について

　　第44回日本薬理学会同東部会（1971．6．5）

　桑村　司，田中　悟，川島邦夫，長尾重之，中浦棋

介，大森義仁，中尾　健＊：モルヒネと副腎皮質機能

（12）モルヒネ投与のラット副腎中コルチコステロ

ン，アスコルビン酸および血清中コルチコステロンに

及ぼす影響

　　第44回日本薬理学会関東部会（197L　6．5）

＊慈恵会計科大学

　田中　悟，川島邦夫，中浦楓介，長尾重之，桑村

司，大森義仁：食用色素赤色104号のラット胎仔およ

び育成仔に及ぼす影響について

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　（1971．　10．　21）

　大森義仁，高仲　正，小野田欽一，加藤隆一：Pon・

ceau　Rの生体内運命について

　　第45回日本薬理学会関東部会（1971．10．23）

　大森義仁，桑村　司：各種ステロイド剤の妊娠期投

与による次世代に及ぼす影響に関する研究

　　第88回成開会総会（1971．10．13）

　高橋　惇，小野田欽一，高仲　正，大森義仁：肝ミ

クロゾームにおけるステロイドホルモンとP450の

結合および水酸化活性に影響を及ぼす諸因子

　　第3回薬物代謝と薬効・毒性シンポジウム

　　（1971．　11．　20）

　高仲　正，小野田欽一，五十嵐詠子，大森義仁，加

藤隆一＊1消化管吸収における薬物の相互作用（第2

報）Carisoprodo1の血清中濃度および薬効に及ぼす

Gastric　emptying　mteの影響

　　日本薬学会第92年会（1973．4。6）

＊藤沢薬品株式会社中央研究所

　長尾重之，中浦一介，川島邦夫，田中　悟，桑村

司，大森義仁，中尾　健＊：モルヒネと副腎皮質機能

（15）モルヒネ投与のラット下垂体ACTHに及ぼす

影響

　　第45回日本薬理学会総会（1972．4．28）

＊東京慈恵会医科大学
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　高橋　惇，大森義仁：アゾ化合物の生化学的研究1

マウス肝，腎組織および血清との結合

　　第45回口固薬理学会総会（1972．4．28）

　川島邦夫，田中　悟，中浦楓介，長尾重之，桑村

司，大森義仁：食用色素106号のラット胎仔および新

生仔に及ぼす影響について

　　日本食品衛生学会話23回学術講演会

　　（1972．　5．　12）

　降矢　強，池田良雄，堀内茂友，吉本浜子，川俣一

也，金子豊蔵，水本美江，長谷川愛子：正SDの耐性

および依存性に関する研究

　　第44回日本薬理学会関東部会（1971．6．5）

池田良雄＝残留農薬

　第30回日本公衆衛生学会総会（1971．10．29）

　戸部満寿夫，小林和雄，鈴木康雄，鈴木幸子，川崎

靖，池田良雄：サルにおけるメチル水銀の長期慢性毒

性に関する研究

　　第45回日本薬理学会総会（1972．4．29）

　吉本浜子，金子豊蔵，堀内茂友，米丸　寛，池田良

雄＝マウスにおけるβ一BHCの長期慢性毒性に関する

研究

　第45回日本薬理学会総会（1972．4．29）

　渡辺光夫：3一ハイドロキシアンスラニル酸抱合体の

酵素的合成および分解の検討

　　日本癌学会第30回総会（1971．10．8）

　渡辺光夫，林　和夫：尿中3一ハイドロキシアンスラ

ニル酸の螢光定量法

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

　小田嶋成和，前川昭彦：N－Methyl－N－nitroso－N’一

nitmguanidine（NG）による胃癌発生の実験的研究

一NG局所処麗および　N－2－Acetylamino且uorene，

NBUまたはNG経口投与の併用効果

　　「1本癌学会第30回総会（1971．10．7）

　小田嶋成和，増波泰夫＊：Benzo［a］pyreneの癌原

性失活への試み一観察された発癌率の低下

　　日フ1謡幽己｝と十四30回総会　（1971．　10．　7）

＊佐々木研究所

小田嶋成和：アゾ色素肝癌について

　東北医学会例会および抗菌集談会合同シンポジウ

　ム（1971．10．29）

小田嶋成和＝N－Nitmso加ty1ロrea（NBU）による

ラット白血病発生一投与期間の差

　　日本癌学会第30回総会（197L　10．6）

　小田嶋成和，橋本嘉幸＊，鈴木一喜＊：ACI／N系ラ

ット自然発生腫瘍に由来する可移植性腫瘍3系につい

て

　　日本疵学会第30回総会（1971．10．6）

＊東京生化学研究所

　S．ODAsHIMA；Leukemogenic　effect　of　N－nitroso

－N－butylurea　in　mts

　　The　Second　International　SympQsium　Qf　the

　　Princess　Takamatsu　Cancer　Research　Fund

　　（1971，　11．　18）

　柴田　正，伊阪　博：コレステロールの硫酸反応生

成物について

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

　野口　衛，持田研秀，新宮徹朗＊：漢薬“地骨皮”成

分Lyciumamideの構造

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

＊京都大学薬学部

金田吉男，岡　　恒，持田研秀；次亜塩素酸のアル

カリ水溶液中における有機塩素系殺虫剤の分解

　　口本薬学会第92年会（1972．4．6）

　外海泰秀，野村幸雄：DDTCg原子吸光法による食

用タール色素中の重金属の定量

　　日本薬学会第92年会（1972．4．6）

森ゆか子，岡　　恒，寺島敏雄：ガスクロマトグラ

フィーを応用したアゾ色素の確認法について

　　日本食品衛生学会第22回学術講演会

　　　　　　（1971．　10，　21）

　小川義之，加納晴三郎，高木博司＊：発熱時の家兎

脳脊髄液中に出現する発熱性因子について（第2報）
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第45回日本薬理学会総会（1972．4．28）

＊京都大学薬学部

　吉田　稔，小川義之，加納晴三郎：白血球性発熱物

質の生物学的特性について（続報）

　　日本薬学会第92年会（1972．4．7）

　加納晴三郎，堀　弥生，吉田　稔，川崎浩之進：妊

娠ラットに対する発熱物質の作用

　　日本薬学会第92年会（1972．4．7）

　西尾晃，川崎浩之進＝細菌性発熱物質（Pyrogen）

による発熱に対するreserpineの効果

　　第72回日本獣医学会（1971．10．2）

　川崎浩之進，瀬戸富士子，西尾　晃：各種発熱物質

により産生される白血球性発熱物質の異同について

　　第73回日本獣医学会（1972．4．2）

　西尾　晃，川崎浩之進：家兎の発熱現象における耳

翼皮膚温の変化について

　　第73回日本獣医学会（1972．4．3）

宮崎幸男；熱帯産薬用植物の栽培について

　日本熱帯農業学会：シンポジウム“熱帯の薬用植

　物資源について”　（1972．4．4）
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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「術試例会」のうち，昭和46年4．月から昭和47年

3月までの発表はつぎのとおりである・

第118回（昭和46年4，月19日）

1．塩酸ピペサネートの薬理作用について

　　　　　　　薬理部田中　悟
　　　　　　　　　　　　　　　川　島　邦夫

　　　　　　　　　　　　　　　長　尾　重　之

2．Chinoformの毒性に関する研究

　　　　　　　毒　性　部　鈴木幸子
　　　　　　　　　　　　　　　小　林和夫

　　　　　　　　　　　　　　　鈴木康雄

　　　　　　　　　　　　　　　川　崎　　　靖

3．エチレシオキサイド滅菌

　　　　　　　衛生微生物部　　畑中千恵子

　　　　　　　　　　　　　　　　田　辺　　　俊

4．光線の強さがオウレンの生育・収量ならびに根茎

　　中のベルペリン含有率に及ぼす影響

　　　　　　　春日部川谷豊彦
　　　　　　　　　　　　　　　　大　野　忠　郎

　　　　　　　　　　　　　　　　兼松　明　子

　　　　　　　　　　　　　　　栗　原孝吾

5。担子菌類のトリテルペノイド

　　　　　　　坐　薬　部　兼松明子
　　　　　　　　　　　　　　　　名　取信策

6．メチレンブルーによるサイクラミン酸の溶媒抽出

　　吸光度定量法

　　　　　　　大阪支所薬品部　　柴　田　　　正

　　　　　　　　　　　　　　　　伊阪　　博

　　　　　　　　　　　　　　　　吉村　　淳
7．　1一（2－ChlorQethyl）一3－n三trQ－1一ロitrosoguanidin　　類

　　の新合成法

　　　　　　　合成化学硯究部　　神　谷　庄　造

8．Fused　hydrazine類の4級塩のアルカリ分解

　　　　　　　合成化学研究部　　中　村　晃　忠

9．Phase　solubihty　analysisによる標準品の検定（第

　　1報）

　　　　　　　生物化学部　木島敬二
10。原子力施設による汚染について

　　59Feの分析法の検討

　　　　　　　放射線化学部　城戸靖雄

Seminals

第119回（昭和46年5月10日）

1．消炎酵素製剤中のトリプシンおよびキモトリプシ

　　ンの定量試験成績

　　　　　　　生物化学部　西崎笹夫
　　　　　　　　　　　　　　　横　田　椅江

2．ナフトール誘導体によるV－P反応の呈色物質

　　　　　　　生物化学部　木島敬二
3．食品より分離された数種の有害真菌の代謝産物

　　　　　　　生 薬　部　回国節子
　　　　　　　　　　　　　　　名　寸心　策

　　　　　　　衛生続生物部　　：倉　田　　浩

　　　　　　　　　　　　　　　宇田川　俊　一

4．Catgutの放射線滅菌

　　　　　　　衛生微生物部　　田　辺　　　俊

　　　　　　　　　　　　　　　畑　中　千恵子

5．キハダの栽培に関する研究（第1報）

　　特にキハダの部位別，雌雄別，樹脂別のベルベリ

　　ン含量について

　　　　　　　春日部堀越司
6．白血球性発熱物質に関する研究

　　　　大阪支所薬理微生物部　　吉　田　　　稔

7．粉乳中に混入したヒ素のラット脳内へのとりこみ

　　について

　　　　　　　放射線化学部　浦久保五郎

　　　　　　　毒性部川俣一也
8．食品中のニトロソアミンについて（第2報）

　　第2級アミンおよびニトロソアミンの分別定量法

　　　　　　　食品添加物部　伊藤誉志男
9．次亜塩素酸の人血球の機能に与える影響について

　　　　　　　環境衛生化学部　安藤正典
　　　　　　　　　　　　　　　佐谷戸安好

　　　　　　　　　　　　　　　　外村正治

10．低温灰化装置と原子吸光法による浮遊粉じん中の

　　：重金属の定量

　　　　　　　環境衛生化学部　　辻　　　楠　雄

第120回（昭和46年6月14日）

1．点眼薬中に含まれるチメロサールの体内吸収分布

　　について

　　　　　　　放射線化学部　　長谷川　　　明

2．STPの依存性に関する研究

　　　　　　　毒性部川俣一也
3．　ステロイドホルモン欠如ラットにおける肝ミクロ

　　ゾームのステロイドホルモン水酸化活性のフェノ



衛 試

　　バルビタールによる誘導性について

　　　　　　　薬　　　理　　　音B　　　力口　藤　　隆　　一

　　　　　　　　　　　　　　　　小野田欽一

　　　　　　　　　　　　　　　　高　仲　　　正

　　　　　　　　　　　　　　　　大　森　義　仁

4，モルモットによるサイクラミン酸ナトリウムの代

　　謝

　　　　　　　　医化学部　山羽　力
5．微生物によるサイクラミン酸ナトリウムの馴化

　　サイクラミン酸からシクロヘキシルアミンの生成

　　　　　　　　医化学部　新村寿夫
6．キハダ栽培に関する研究（第2報）

　　特にキハダの初期生育について

　　　　　　　春　　日　　部　　堀　越　　　司

7．生薬中の残留農薬について

　　　　　　　　大阪支所薬品部　　野　口　　　衛

8．食品中のニトロソアミンについて（第3報）

　　第2級アミンおよびニトロソアミンの食品からの

　　抽出法

　　　　　　　食品添加物部　作田広子
　　　　　　　　　　　　　　　　伊藤　誉志男

9．葉酸標準品の検討

　　　　　　　　生物化学部　太田美矢子
10．発癌性物質による細菌の変異実験について

　　　　　　　　衛生微生物部　　中　嶋　寓　子

第121回（昭和46年7月12日）

1．ホゥ酸錯塩のけい光

　　1一ヒドロキシアントラキノン類のけい光定量とそ

　　の特性

　　　　　　　薬品部柴崎利雄
　　　　　　　　　　　　　　　　西村祝子

　　　　　　　　　　　　　　　　吉　岡　澄　江

2．法定色素中の有機性不純物について

　　　　　　　　環境衛生化学部　　外　材　正　治

　　　　　　　　　　　　　　　　ノ」、　　回番　　 禾iJ　　勝

　　　　　　　　　　　　　　　　狩　野　静雄

　　　　　　　　　　　　　　　　村松　ひろみ

3．：食品中のニトロソアミンについて（第4報）

　　各種食品中の第2級アミンおよびニトロソアミン

　　の分布

　　　　　　　　食：品添加物部　　高　田　広　美

　　　　　　　　　　　　　　　　作　田　広　子

　　　　　　　　　　　　　　　　伊藤　誉志男

4．おもちゃの安全性に関する研究

　　PVC製プールについて

例 会 225

　　　　　　　　食品添加物部　　辰濃　　隆

5．ワラビの発がん物質の検索（予報）

　　　　　　　　生薬部義平邦利
　　　　　　　　　　　　　　　　福　岡　正　道

　　　　　　　　　　　　　　　　黒柳正典

　　　　　　　　　　　　　　　　名　取　信　策

6．海水，魚介類中のカドミウム分析法と，カドミウ

　　ムによる環境汚染調査結果について

　　　　　　　　大阪支所食品部　　永　田　　　正

7．サッカリンおよびその関連化合物の代謝

　　　　　　　　医化学部　嶺岸謙一郎
8．薬物の消化管吸収における相互作用（第1報）

　　Gastrin　emptying　rateに及ぼす影響

　　　　　　　　薬　　　理　　　音β　　　力［1　万慕　隆…　一

　　　　　　　　　　　　　　　　高　仲　　　正

　　　　　　　　　　　　　　　　小野田　欽　一

　　　　　　　　　　　　　　　　大森義　仁

g．β一BHCの毒性に関する研究

　　　　　　　　毒性部吉本浜子
10．Dyrene（triazine系農薬）の毒性に関する研究

　　　　　　　　毒性部鈴木康雄
11．βσθr躍5の放射線抵抗匪

　　aCθr躍5S－6を用いて作った細菌インジケータ

　　一について

　　　　　　　　衛生微生物部　　小　畠　満　子

　　　　　　　　　　　　　　　　田　辺　　　俊

第122回（昭和46年9月6日）

1．新しい放射性腎診断薬の合成とその検討

　　　　　　　放射線化学部　　田　中　　彰

2．白血球性発熱物質（LP）に関する研究

　　LPの遊離機構について

　　　　　大阪支所薬理微生物部　　小　川　義　之

3．皇居外苑内濠の水質の衛生化学的研究（第2報）

　　水質成分と日射量の関係について

　　　　　　　　環境衛生化学部　　松　井　啓　子

　　　　　　　　　　　　　　　　中　室克　彦

　　　　　　　　　　　　　　　　安　藤　正　典

　　　　　　　　　　　　　　　　佐谷戸安　好

　　　　　　　　　　　　　　　　外　準正　治

4．乳肉食品中の残留農薬分析に関する研究（第1コ口

　　牛乳中の残留有機塩素農薬について

　　　　　　　　食品部関田寛
5．食品中の残留農薬分析に関する研究（第6報）

　　輸入食肉中の残留有機塩素農薬について

　　　　　　　　食　　品　　部　　大　槻　久美子

6．アゾ化合物のモルモットおよびラット肝組織との
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結合性

薬　　理　　部　　高　橋 惇

第123回（昭和46年10月4日）

1。水中油型エマルジ・ンからの薬物の消化管吸収

　　　　　　　薬　品　部　緒方宏泰
2。食用色素の製品検査における問題点

　　　　　　　大阪支所食品部　　上　古　千恵子

　　　　　　　　　　　　　　　　外　海泰　秀

　　　　　　　　　　　　　　　　野　村　幸　雄

3．試験管法による市販ウロキナーゼ製剤の表示単位

　　の評価

　　　　　　　生物化学部　西崎癖毛
　　　　　　　　　　　　　　　　横　田　椅　江

4．65Znの生体内運命について

　　　　　　　放射線化学部　　長谷川　　　明

　　　　　　　　　　　　　　　　亀　谷　勝　昭

5．　セレン関連化合物に関する研究（第1報）

　　セレンのガスクロマトグラフィー

　　　　　　　環境衛生化学部　　中　室　克　彦

　　　　　　　　　　　　　　　　佐谷戸安　好

　　　　　　　　　　　　　　　　外　村　正　治

6．食品中の残留農薬分析に関する研究（第7報）

　　母乳中の残留有機塩素農薬について

　　　　　　　食　　品　　部　　関　田　　　寛

第124回（昭和46年11月1日）

1．　液体クロマトグラフィーによる解熱鎮痛剤の分離

　　定量

　　　　　　　薬品部石橋久子
　　　　　　　　　　　　　　　　緒　桐畑　泰

　　　　　　　　　　　　　　　　斉藤恵美子

　　　　　　　　　　　　　　　　柴　崎　利雄

2．　海産生物中の5gFe，60Co，65Znの分析法について

　　　　　　　放射線化学部　　亀谷勝昭
　　　　　　　　　　　　　　　　池　淵　秀　治

　　　　　　　　　　　　　　　　武　岡　育　子

3。　ワラビ（P’8r耀㈱α9駕fJ伽㎜var．’4ごfμ5‘π」㈱）

　　の発がん物質の検索（第1報）

　　　　　　　生　薬　部　義平邦利
　　　　　　　　　　　　　　　　福　岡　正　道

　　　　　　　　　　　　　　　　黒柳　正　典

　　　　　　　　　　　　　　　　名　取　信　策

4，　水道水の衛生化学的研究（第2報）

　　次亜塩素酸によるパラヒドロキシ桂皮酸の分解

　　　　　　　環境衛生化学部　　佐谷戸　安　好

　　　　　　　　　　　　　　　　中　室　克　彦

　　　　　　　　　　　　　　　　外　村　正　治

5，赤外吸収スペクトルによる歯科鋳造用埋没材中の

　　石英一クリストバライト混合物の定量

　　　　　　　療　品　部　小嶋茂雄
　　　　　　　　　　　　　　　　堀　部　　　隆

　　　　　　　　　　　　　　　　大　場　琢　磨

第125回（昭和46年12月6日）

1．　人工心臓弁の理化学試験

　　　　　　　療　品　部　堀部　隆
2．食品中の残留農薬分析に関する研究（第8報）

　　血液中の残留有機塩素農薬について

　　　　　　　食品部大槻久美子
　　　　　　　　　　　　　　　　関　田　　　寛

　　　　　　　　　　　　　　　　武　田　明　治

　　　　　　　　　　　　　　　　田　辺　弘　也

3．ケナガコナダニに対する加圧炭酸ガスの致死作用

　　について

　　　　　　　食品部光球昭雄
4．　カゼイン類の食添規格ならびにその試験法につい

　　て

　　　　　　　食晶添加物部　慶田雅洋
5。工業ベースにおける照射の正確度

　　　　　　　衛生微生物部　松井道子
　　　　　　　　　　　　　　　　浅　野　千恵子

　　　　　　　　　　　　　　　　田　辺　　　俊

6．　シイタケよリ検出されるホルムアルデヒドについ

　　て

　　　　　　　大阪支所薬品部　　岡　田　敏　史

7．　過去20年間における発熱性物質試験成績

　　　　　　　薬　　理　　部　　桑村　　　司

第126回（昭和47年1刀17日）

1．細菌性発熱物質（Pyrogen）による発熱に対する

　　Reserpineの効果

　　　　　大阪支所薬理微生物部　　西　尾　　　：晃

　　　　　　　　　　　　　　　　川　崎　浩之進

2．殺虫剤DDVPの新定垂法

　　　　　　　薬　　品　　部　　斉藤　恵美子

　　　　　　　　　　　　　　　　緒方　宏泰

　　　　　　　　　　　　　　　　柴崎　利　雄

　　　　　　　　　　　　　　　　井上哲　男

3．　海水淡水化とその水道利用に関する研究

　　　　　　　環境衛生化学部　松井啓子
　　　　　　　　　　　　　　　　佐谷戸安　好



衛 試

　　　　　　　　　　　　　　　外村正治
4．　カルボキシメチルスターチの代謝

　　　　　　　食品添加物部　　石　綿　　　肇

5．DHA（デヒドロ酢酸）の慢性毒性に関する研究

　　　　　　　毒性部降矢　強

第127回（昭和47年2月7日）

1．　ワラビ（P’θrゴ伽2πα9πf♂伽規varゴαガfπ5ごぬ糀）

　　の発がん物質の検索（第2報）

　　　　　　　生　　薬　　部　　福岡　正道

　　　　　　　　　　　　　　　黒柳正典

　　　　　　　　　　　　　　　義平邦利

　　　　　　　　　　　　　　　名　取信策
2．　ワラビ（P∫βr溜脇α9㍑読η麗2πVaL　1α勘∬”燃）

　　の発がん性物質の検索（第3報）

　　　　　　　生薬部黒柳正典
　　　　　　　　　　　　　　　福　岡　正道

　　　　　　　　　　　　　　　義平邦利

　　　　　　　　　　　　　　　名　取信策
3．　キサンチン系食用色素混合物の二波長分光法によ

　　る定量分析

　　　　　　　食品添加物部　佐々木英人
4．　有機水銀化合物の毒性に関する研究（第4報）

　　　　　　　毒性部川崎　靖
　　　　　　　　　　　　　　　鈴木幸子
5．　フェルラ酸の分布および代謝

　　　　　　　放射線化学部　　浦久保五郎

　　　　　　　　　　　　　　　城戸靖雅

　　　　　　　　　　　　　　　池淵秀治
6，亜セレン酸ナトリウム投与後のセレンのラット肝
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における化学形について

　　　　　放射線化学部　　長谷川　　　明

　　　　　　　　　　　　　浦久保　五郎

第128回（昭和47年3月6日）

1．　ドリンク剤中のビタミンB1およびCの経時変化

　　について

　　　　　　　医化学部　足立　透
　　　　　　　　　　　　　　　南原精一
　　　　　　　　　　　　　　　山　羽　　　力

2．市販塩化ビニル樹脂製おもちゃの衛生学的検討

　　　　　　　食品添加物部　佐藤文子
　　　　　　　　　　　　　　　辰　濃　　　隆

3．食品中のマイコトキシンの調査研究（第2報）

　　食品中のアフラトキシンについて

　　　　　　　食　品　部　五十畑悦子
　　　　　　　　　　　　　　　武　田　由比子

　　　　　　　　　　　　　　　近藤　竜雄

　　　　　　　　　　　　　　　三　原　　　翠

　　　　　　　　　　　　　　　内　山　貞夫

　　　　　　　　　　　　　　　天　野　立　爾

　　　　　　　　　　　　　　　光楽　昭雄

　　　　　　　　　　　　　　　田　辺　弘　也

　　　　　　　衛生微生物部　　倉　田　　　浩

4．ナリジクス酸とアルデヒドとの反応

　　　　　　　薬　　品　　部　　高：重美恵

5．β躍∂’〃3Marburg＃168　Tryの形質転換

　　　　　　　衛生微生物部　　吉川邦衛

　　　　　　　　　　　　　　　岩原繁雄
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支　所　例　会

10月例会（昭和46年10，月18日）

L　ガスクロマトグラフィーを応用したアゾ色素の確

　　認法について

　　　　　　　食品部森　ゆか子
2・食用色素の製品検査における問題点

　　　　　　　食　品　部　外海泰秀
3・細菌性発熱物質（Pyrogen）による発熱に対する

　　Reserpineの効果

　　　　　　　薬理微生物部　　西尾　　晃

12月例会（昭和46年12月24日）

1・妊娠ラットに対する発熱物質の作用

　　　　　　　薬理微生物部　　加納晴三郎

2．新農薬ホスベルの催奇型作用について

　　　　　　　薬理微生物部　　堀　　弥生

3．発熱時の家兎脳脊髄液中に出現する発熱因子につ

　　いて

　　　　　　　薬餌微生物部　　小川　義之

4．　白血球性発熱物質の生物学的特性について

　　　　　　　薬理微生物部　　吉　田　　稔

5．家兎の発熱現象における耳翼皮膚温の変1ヒについ

　　て

　　　　　　　薬理微生物部　　西尾　　　晃

6．　次亜塩素酸塩による有機塩素系農薬の分解

　　　　　　　　薬　　品　　部　　金　田　吉　男

7．　化粧品用色素中の付随色素について

　　　　　　　　薬　品　部　佃井典子
8．漢薬地骨皮の成分Lyciumamldeの構造

　　　　　　　薬品部野口　衛

3月例会（昭和47年3月28日）

1・コレステロールの硫酸反応生成物について

　　　　　　　薬　　品　　部　　柴　田　　正

2・漢薬地骨皮の成分Lyciumamideの構造（続報）

　　　　　　　薬品部野口　衛
3・DDTC，原子吸光法による食用タール色素中の重

　　金属の定量

　　　　　　　食　品　部　外海泰秀
4．　次亜塩素酸塩による有機塩素系農薬の分解（続報）

　　　　　　　食　　品　　部　　金　田　吉男

5．　白血球性発熱物質の生物学的特性について（続報）

　　　　　　　薬理微生物部　　吉田　　稔
6．妊娠ラットに対する発熱物質の作用（続報）

　　　　　　　薬理微坐物部　　加　納　晴三郎

7．各種発熱物質により産生される白血球性発熱物質

　　の異同について

　　　　　　　薬理微生物部　　川　崎浩之進



所内講演会

研究に関しての改正された特許法について

　　日召手∫］46年5月27日

　　　　　　　特許庁審査官　　吉村正彦

活性ペプタイドの微量分析について

　　昭和46年6，月4日

　　　　　広島大学医学部薬学科　　中　島　暉　躬

医薬品としての粉体の重要性について

　昭和46年7月2日

　　　　　　　昭和大学薬学部　金庭延慶

住血吸虫病の化学療法剤としてのキノリンーピペリジ

ン誘導体について

　　昭和46年8月31日

　　　　　　ミシガン大学　　J．H．バークハルター

錯体化学から見た金属酵素およびその分析化学

　　昭和46年9月30目

　　　　　　　千葉大学薬学部　　坂　口　武　一

FDAについて

　　昭和46年10月29日

　　　　　　　　　　　　　　　Dr．　K　H．　Lewis

　　　　　　　　　　　　　　　Dr．　J．　C．　Olson

薬効に影響を及ぼす製剤の物性について

　　昭和46年11月2日

　　　　　　　星薬科大学　永井恒司
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化学物質による奇形およびがん発生の相関関係

　　昭和46年11月19日

　　　　　　　　　　　　　　　DL　H。　Druckrey

ニトロソ化合物の発がん機構

　　昭和46年11月19日

　　　　　　　　　　　　　　　Dr．　P．　N．　Magee

制癌剤開発の考え方

　　昭和47年2月23日

　　　　　　財団法人癌研究所　　桜　井　欽　夫

大　阪　支　所

肝マイクロゾームにおける薬物代謝の性差発現機構に

ついて

　　昭和46年6，月15日

　　　　　藤沢薬品中央研究所　　加　藤　隆　一

中国交易会に参加して

　　昭和46年11月30日

　　　　　　　森下仁丹社長　　森下　　　泰

サポニンの研究（土壌菌による分解法について）

　　昭和46年12月2日

　　　　　　　大阪大学薬学部　　吉　岡　一　郎
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国家検定，国家検査などの試験状況報告 Survey　of　the　Results　of　National　Tests

　昭和46年度（昭和46年4月～昭和47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最

も多く，全体の53％をしめ，ついでエタンブトール，

エタンブトール錠，リンゲル液，避妊用酢酸フェニル

水銀ゼリー，避妊用メンフェゴール錠の1頂となり，以

上6品目で全体の93％に達している・総件数では昨

年度の件数とほぼ同数であった．

　また国家検査については，今年度は行なわなかっ

た．

　製品検査，特別行政試験，一般依類試験については

昨年度の件数を若干下まわった．

　輸出検査，特別審査試験，輸入食品検査，一斉取締

試験などについては昨年度の件数の約2倍に増加し

た．

　なお，検定検査件数の総計は，12，745件であり昨年

度の件数に比して約33％の増加であった．

衛生試験所における検査状況 （昭和46年度）

区 分

国　　家　　検　　定

製　　品　　検　　査

輸　　出　　検　　査

特別審査試験
輸入食品等等査

特別行政試験
一般依頼試験
一斉取締試験

試 験 件 数

東 京 大 阪 合 計

1，065

　895

　77

　893

5，332

　383

　120

　728

　916

1，383

657

153

　1

142

1，981

2，278

　77

　893

5，989

　536

　121

　870

計 9，493 1 3，252 12，745
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国家検定月別判定

区 分

2一プロピルチオイソ
ニコチナミド

東京
大阪

4　　月

合

格

1

不
合
格

計

0．　1

5　　月

合

格

不
合
格

計

6 月

合

格

不
合
格

計

7　　月

合

格

不
合
格

2プ・ピ・レチオイソ1鯨Ll－1－1
　　　　　　　　　［大阪12．02iニコチナミド錠

41

　　014
・［・1・

ll　811三2
　　　　1

計

1

8　　月

合

格

不
合
格

計

9　　月

エタンブトール

エクンブトール錠

避妊用酢酸フェニル
水銀ゼリー

東京
大阪

東京
大阪

18

21

禁．＝

避i妊用酢酸フェニル
水銀クリーム

0 18

0　21

避妊用酢酸フェニル
水銀錠

廉1＝1＝

棘1＿
床四一

18　0

16 0

18．17　　0

16　17 0

17 15 0

17　16 0

合

格

・！・21－
31　0　　　　3i　1

不
合
格

計

」＿
・1・

欄鰹痢二糎1 　　　「

＝「　　一1

　l　l

－ir二　　「一1

避妊用酢酸フェニル：東京
水銀エアゾール　　大阪

15

16

38

20

0

0

38．15　　0

20

　1

「
一1

　　　　　l　l　l　l　l　l　l　　l

＝「に円＝円＝円＝

15

23 0　23

「
　1

＝i＝

至難蕪茎『薙

　　　　　　　　　避妊用メンフェゴーi：東京
ル錠　　　　　　　1大阪

インシ。・・白鷹

耳羨鋸磁司薙

イソフ。ンインシ。1棘

リン水性懸濁注射液1大阪
　　　　　　　　ヒ

4

4

2

1

インシ。リン亜鉛水1束粛2
性懸濁注射液　　　1大阪1一

纈姓インシ。リン1棘11
亜鉛水性懸濁注射液大阪　一
　　　　　　　　　」　　　　1

0

0

4

4

4 ・149・93
－1一　一　一　一　一

0

4　　0　　4 4　　0　　4　　4　　0

一一一
P－1一

3　　3・　0

4 4｝0

0

0

2目』22三』

1

1 0　　1

2．　0 ・．11・ 1

4

1

1

0　　4　　3

0

0

1

1

1

0

0

31510
－1一一
4　4　0

一一P一

5

4

0

3

2

0　　1

3　　0　　3 2　　0

1
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一ヒ

0． 3

4　　0 4

2 0 2

一日置

3．　0

2

3

0

0

3

2

3

野性インシ．リン1凵I一1
亜鉛水性懸濁注射液1大阪1「

一1一［一

　　　　　　　　　　
中性インシュリン注東京
射液　　　　　1大阪

1

ゴ購インシ。リン1棘11
水性懸濁注射液　　大阪　一
　　　　　　　　　　　し

0

0

一1一

三＝

1 1

一ト
一1

0 1

5 0． 5

・11121110「コ　　　　　　　　　　　　＿1＿1＿11［011
　　　　　　　　　　　　－1－1－lH－1一一［一1団一i－1－1

肘・漁糊液1蕪旨 3

オキ・・シ・副液蕪
410
H一

4．

一ト

0

1

3　　1

0　　1 2　　0　　2

0　1！

一H一
　　　　　ド

』■』■ 0　　1

1 0 1

・！・2
－i一　一

1 0．　1

2

2

0 2

2陸
　1

5io　5
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別件数台績表（No．1） 昭和46年度

10　月

合

格

不
合
格

計

≦』≦

里 』竺

11　月

合

格

不
合
格

計

12　月

三

十

』

竺

』

0　16　19　0

合

格

ヨ・

「一

不
合
格

』

三 3　0
3　0

望釜

醤聖

一一
一1一

』

』

計

三

3
3

釜

望

」

一「

1　月

』口』

合

格

三

二

＿i＿　＿
一1一一

41

　む　　　
一レー

』』レ」口」

」

≦

1

笙

塾

』 』＝

』1」

』三 」

不
合
格

2

0
0

』

』

計

」

2
2

釜

里

』」

2　月
合

格

2
1

』

不
合
格

0
0

』

14｝0
－1一

計

2
1

竺

望

3　月

三

三

』｝ユ

』三

2

2

合

格

三

圭

釜

台

2

』

2

』2＝

』1㌍
』

』

』

2

≦

』

三

不
合
格

』

0
0

』

計

」

1

1

堕

』亙

1』1

三 』 三

≦

2

2

』≦』』

』2＝

』2＝

2

三

0　　2　2

』い

』i』目』…』＝

』

ol

－1 2』

』2』21
到 2＝
三

三

』三

三

』三

』三

』三

三 2』

』

』

』
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』』

』三

』』2』2
』 三

』』

1

』

』 三

2』

合　計

合

格

三

21
19

2里

2些

坐

皇

不
合
格

計

0　　4

0　21
0　　19

』

』
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210

0　41

0　41

里三

2 2

墾

2

網子
28　0　28

2

』

』

0　　9

三

』

エ

』

竺

2

望

0　工2

0　　9

三 里
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国家検定月別判定

区 分

オ・シ・シン舌下錠蕪

4　月

合

格

オ…シンu翻
講桜ζ背撫

バ・プ・シ・注射

タ・ニン酸バンプ・凍京

シン油性懸濁注射液i大阪

　　　　　　1
7・リブ・1棘
ソ　ン　注　射　液1大阪

三

不
合
格

2

計

三

5　月

合

格

』

不
合
格

』

計

2

6　月

ブ・ウ糖注射
lli　l国守

合

格

不
合
格

計

81調8い1

7　月
合

格

不
合
格

計

8　月

合

格

不
合
格

計

9　月

合

格

＝＝1 vゴ」＝
　　　I　l　l
1ニヒヒ＝・＝
　I　　I

不
合
格

計

1 211＝…＝＝目＝

　　　　　＝三ヨー
「一
＝i±＝三
I　I

　　　I　I
＝＝＝1＝1二

麺8跨；l1518ヨll儲
1　士　　t　l　l　　l

』巨

』 三

0　24
0　49

・・ゲル 驍戟I網ll国1調8i網ll旨ll旨
計 殿ll　8彫1前志｛8図畑騨8いll圏gl器

製品検査月別判

区 分

東京

・刀1・月
合

格

不
合
格

計
合

格

不
合
格

計

6　月

合

格

不
合
格

計

タール色素

12・・
p12・88・8881・87

大阪h351

　11
1」　1
　　　　0　88　86　00113DI　88i

計・255
・i2551176

0
1761173

　1
O

86

173

・矧・月｝・月
合

格

60

不
合
格

0

64　2

124 2

計

60

合

格

49

不
合
格

0

1　1
66奄W411

126 133　1

計
合

格

49　48

1
85121

1

不
合
格

計

0　48

01121

1

13、1169。1169

　1　1

輸出検定月別判

区 分

腸線縫合糸 東京

4　月

合

格

不
合
格

計

10　0　10

5　月

合

格

7

不
合
格

計

0　7

6　月
合

格

不
合
格

計

7　月

6　1

合

格

7　1

不
合
格

1

計

2

8　月　　9　月
合 不 合

格創計格

10 0　10　6

不
合
格

0

計

6
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別件数実績表（No．2） 昭和46年度

10　月

合

格

三

三

不
合
格

計

2三

』 三

2　0　2

19
82

4
6

76
88

0
0

0
0

0
0

19
82

4

6

76
88

11　月

合

格

三

三

2

28
67

不
合
格

計

2三

2 三

』2
0
0

28
67

12　刀

合

格

不
合
格

計

1　月

合

格

不
合
格

計

2　月

37　0
87　0

3721
8747

合

格

不
合
格

計

0　　　21　　28　　　0　　　28

1　　　48　　66　　　0　　　66

3　月

合

格

三

三

不
合
格

』

計

三

』三

36　0　36
118　0118

合　計

1

5

95
72

0　1　2
0　5　2

0　2　1
0　2一

合

格

不
合
格

計

3　0　
3

』

』

2

」

305
859

』 』

0　3

』

』

0
1

≡

」

305
860

0　95
0　72

91

92

2

0
0 9185　1

9249　1

・3・33・1326・26
一20　2501537　0　37
86　　69　　　0　　　69　105

50　　69　　　0　　　69　124

010511，062　31，065
・12・｝9・51916

定別件数実績表 昭和46年度

1・月　・・月い2月
合

格

84

65

149

不
合
格

0

0

0

計

84

65

149

合

格

50

184

234

不
合
格

0

3

3

計

50

187

237

合

格

130

123

253

不
合
格

0

0

0

計

130

123

253

合

格

・月1・月

5

61

66

不
合
格

0

0

0

計

5

61

66

合

格

104

197

301

不
合
格

0

1

1

計

104

198

302

3　月
合

格

不
合
格

70　0

計

70

合　計

168

238

0

0

合

格

895

1
16811，376

1

1
2382，271

1

不
合
格

0

7

7

計

895

1，383

2，278

定別件数実績表 昭和46年度

10　月

合

格

6

不
合
格

2

計

8

11　月

合

格

6

不
合
格

0

計

6

12　月

合

格

9

不
合
格

0

計

9

1　月

合

格

0

不
合
格

0

計

0

2　月
合

格

4

不
合
格

0

計

4

3　月
合

格

8

不
合
格

0

計

8

合　計

合

格

73

不
合
格

4

計

77
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特別審査試験月別

区　　　分

束 京

4　月

合

格

21

不
合
格

0

計

21

5　月

合

格

91

不
合
格

4

計

95

6　月
合

格

不
合
格

言卜

7　月

38　1

合

格

不
合
格

39P561・

計

56

8　月

合

格

31

不
合
格

計

0131

i

9　月

合

格

85

不
合
格

0

計

85

輸入食品検査月別

区 分

農産物蕪

4　月

良
不

良

同
士
，思、

5　月

良
不

良

要
注
意

6　刀

良
不

良

要
注
意

7　月

光
不

良

要
蔓
、冒、

8　月

181　　塁…1　　8！　　gi　　≡i｝　　8｝　3〔霊i　　｝

良
不

良

一
元
，冒．

・1・5レ・1・1・・11
q25110155010

9　月

良
不

良

、1冑

要
婆
，u．

2
0

水産物II41d31・・1・1・111・1・・111・1・

畜　産　物

かんびん丁丁

添　加　物

國一］三圏網1掴網／則絆i：
東京
大阪

東京
大阪

1里 翌 』

二才
東京
大阪

酒糖礁

74
1
6／18912／898i12／11言下』・二 二

至応対掴8ili8！δP囚2

清涼飲料
器具・容器・包
装おもちゃ

上記いずれにも
属さなV・もの

計

東京
大阪

東京
大阪

束涼：

大阪

東京
大阪

ヨ

三

oo1121＿
1・1・：一

一1－1－

010i一

一1－1－
Ol　Ol一

3　6　0
望

2　0
1　1

8脆
1

』 2

一1一トト
2101012
一1一一一
316011

三園！δ、II＝

三

三

0　0　1

一1一ト
0101一

ττ

　　・19811謡
　　0113

三

三 一　〇　1
0　010

三 τ

応

0　1
0一

』』

0　2　0　0
7112111／3！1［111i131！8i畑18圏1・1！11
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判定別件数実績表 昭和46年度

10　月

合

格

55

不
合
格

0

計

55

11　月

合

格

34

不
合
格

0

計

34

12　月

合

格

195

不
合
格

2

計

197

1　月

合

格

25

不
合

0

計

25

2　月

合

格

101

不
合
務

0

計

101

3　月

合

格

154

不
合
格

0

計

154

合　計

合

格

．886

不
合
格

7

計

893

判定別件数実績表 昭和46年度

10　月

良
不

良

0　0
29　0

45
3

2聾

0
1

三

万

3
ユ

里

0
0

石

τ

τ至

』 』

29767
35　3

要
豊
∂慰

4
2

23
0

翌

⑥
0
0

τ

て

τ

璽

⑥
47
2

11　月

良

1

53

9
9

6望

1

2

至

9

0

643
67

不

良

0
0

2
1

里

0
1

三

0
1

89
4

要
豊
層、

0
0

1

0

』

0
0

τ

1

0

2

0

12　月

良

38
52

48
13

7聾

6
1

ヲ

不

良

3
1

4
1

1堕

2
2

三

十
六
，冒．

3

0

0
0

⑤
ユ

2
0

τ

1　月

至

10
1

て

1

0

良

1

20

7
0

4里

2
1

応＝

0
0

』

不

良

5

0

0
4

1望

1

0

三

要
豊
，思．

0
0

3
2

』

0
0

』

2　，月

良
不

良

要
豊
層、

3　月

良
不

良

要
塗
想、

合　　計

888
76

145
5

⑤
6

0

468
21

134
4

0
42

3
1

1

1

良
不

良

0一一一　82　180502041714
0　5
0　0

19　　　0　　　1　　157　　　12

1　0　4　47　8
43P10113墾鞭1・00全

要
子

忌

計

13　113
2　433

45
7

38
0

至 τ’6三

三

2　0　0－
6　0　0　4

ττ墾211

τ

五

τ

ヨ 三

0　0
10　1

露

石ll

三

1

37

τ

12
0

τ

0
0

214
62

　⑥
4，893

　7

0
3

1

0
0　2119

⑥
43
27

1

3

1

0 23　5
34　8

略

12
11

丑

ユ7

54

3444
255

107　6361　97　4
1　17616　4

　①12　41
1　43

綱1・Oll　lll輔

○内は無判定件数
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特別行政試験月別件数実績表 昭和46年度

区 分1・月1・月1・月・小月1・月1・・月11・帥2小月｝・月｝・月i言＋

束 京571・1・1・1・1・｝・1115｝（｝ll）・i　341・1（lll）

大 劇・1・1121・1181・1・1・｝（lll）・1・1・1（｝ll）

計 5711116・1241571・151（lll）・1341・1（lll＞

依頼試験，月別件数実績表

（）内は残留農薬試験件数

　　　日召不046年度

区 分i・月1・月1・月i・月1・月1・月1・・月i11小2月11月1・川・月1言卜

東 京 ・｝・1131・1・i・1231・1241・i・1・112・
大 劇・1・1・1・1・1・1・1・・1・i・i・1・

計 ・1・1・31・1・1・1241・124｛・i・1・1・2・

一斉取締試験判定別件数実績表

区 分 合 格 不　　合　　格

昭和46年度

　計

束 京 628 100 728

旧 劇 135 7 142

計 763 107 870
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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

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

12

13

工4

15

16

17

18

19

標　　準　　品　　名

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

含　　糖

ギ ト

リ　ド　キ　シ　ン

ペ　　プ　　シ　　　ン

キ シ ン

血清性性腺刺激ホルモン

酢酸コルチゾン
酢酸ヒドロコルチゾン

酢酸プレドニゾロン

シアノコバラミン

ジ ギ タ リ ス

ジ　　ギ　　ト　　キ　　シ　　ン

ジ ゴ キ シ ン

酒石酸水素エピネフリン

酒石酸水素ノルエピネフリン

G一ストロファンチン

包装単位

19入

20㎎入

20㎎入

20㎎入

200㎎入

200mg入

209入

．20㎎入’

1，000単位
入

100㎎入

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

1本

100mg入　　1本

100㎎入　　1本

20mg入　　5本

19入 3本

50㎎入　　1本

50㎎入　　1本

20㎎入　　1本

20mg入 1本

100㎎入　　1本

価　格

　　円
2，800

2，800

3，300

2，500

2，900

3，100

2，900

2，500

8，000

2，500

1，200

2，100

2，700

3，700

3，400

4F100

1，900

2，000

4，300

使 用 目 的

アスコルビン酸散，同門，同注射液，注
射用コルチコトロピン，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，
同注射液，同水性懸濁注射液の確認試験
および定量法

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，無贔性インシュリン
亜鉛水性懸濁注射液，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
インシュリン水性懸濁注射液の定量法，
イソフェンインシュリン水性懸濁注射液
の純度試験

エ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，
　　　　　　　　　　　　　　同錠の乾燥酵母，硝酸チアミン，同散，
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自消化力試験

ジゴキシン，同国，同注射液の純度試験

血清性性腺刺激ホルモン，注射用血清性
性腺刺激ホルモンの定量法

酢酸コルチゾン，同然，同水性懸濁注射
液の確認試験

酢酸ヒドロコルチゾンの確認試験および
純度試験，同水性懸濁注射液の確認試験

酢酸プレドニゾロンの確認試験

シアノコバラミン，同注射液の定量法，
酢酸ヒドロキソコバラミンの純度試験お
よび定量法

ジギタリス，同末の定量法

ジギトキシンの確認試験および定量法，
同寸の純度試験および定量法

ジゴキシンの確認試験および定量法，同
錠，同注射液の定量法

エピネフリン，酒石酸水素エピネフリン
の純度試験

エピネフリン，酒石酸水素エピネフリン
の純度試験，酒石酸水素ノルエピネフリ
ン注射液の定量法

G一ストロファンチンの定量法，　同注射
液の確認試験および定量法
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口本薬局方標準品

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

39

40

41

42

標　　準　　品　　名

胎盤性性腺刺激ホルモン

チ 口 ジ ン

デ　　ス　　ラ　　ノ　　シ　　ド

ト　　ロ　　　ン　　　ビ　　　ン

ニ　　コ　　チ　　ン　　酸

ニコチン酸アミド
脳　　下　垂　体　後　葉

薄層クロマトグラフ用酢酸レチノ
ーノレ

薄層クロマトグラフ用パルミチン
酸レチノール

㌶奏壌ンゾィ

ピアルロニダー
ヒドロコルチゾ

ノレ

ゼ

ン

プレドニゾロン
プロゲステロン
ヘパリンナトリウム

マレイン酸エルゴメトリン

葉

ラ　　ナ　　ト　　シ

リ　　ボ　　フ　　ラ

ド

ビ

酸

C

ン

包装単位

硫　　酉愛　　プ　　ロ　　タ　　ミ

1，000単位

入　　　　1本

50伽g入　1本

100m8入　　1本

500単位入2本

500mg入　　1本

500mg入　　1本

10mg入　　2本

10，000単位入

　　10カプセル

10，000単位入

　　10カプセル

500㎎入　　1本

500mg入　　1本

100皿9入　　1本

100㎎入

10皿g入

1，200単｛立

入

20皿g入

500㎎入

100ロg入

200皿9入

1本

1本

1本

1本

1：奉

1本

1本

ンhO晩入、木

リン酸ヒスタミン
ノレ

レ セ

チ

ノレ ピ

ン

ン

20mg入 1本

500㎎入　　1本

50㎎入　　1本

価　格

　　円
7，500

1，800

4、700

4，700

2，300

2，300

1，600

1，500

1，500

3，900

3，100

2，400

2，800

2，600

3，800

2，700

2，800

5，000

3，000

3，500

1，200

2，200

3，600

使 用 目 的

胎盤性性腺刺激ホルモン，注射用胎盤性
性腺刺激ホルモンの定量法

注射用ピアルロニダーゼのチロジン含量
試験，パンクレアチンのたん白消化力試
験

デスラノシドの純度試験および定量法，
同注射液の確認試験および定量法

トロンビンの定量法

ニコチン酸注射液の定量法

ニコチン酸アミド注射液の定量法

脳下垂体後葉注射液の定量法，オキシト
シン注射液，バソプレシン注射液の純度
試験および定量法

丸煮七二誌面輿多門労協
プセルの定量法

璽誘蕊三門輿う式諮高劣
プセルの定量法

葉酸の純度試験

注射用ピアルロニダーゼの定量法

ヒドロコルチゾンの確認試験および純度
試験

プレドニゾロン，同錠の確認試験

プロゲステロンの確認試験

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，同錠，同注射1夜，
バヅカク，脱脂バッカク，バヅカク流エ
キス，マレイン酸エルゴメトリン，同錠，

同注射液の定量法

葉酸，同錠，同注射液の定量法

ラナトシドCの純度試験および定量法

リボフラビン，同義，同錠，リン酸リボ
フラビン，同注射液の定彙法

イソフェンインンユリン木頭懸濁注射液
の純度試験

注射用コルチコトロピン，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，同錠，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

23

国立衛生試験二二二品 241

国立衛生試験所標準品

標　　準　　品　　名

エ　　　ス　　　ト　　　ロ　　　ン

塩酸チアミン液
酢酸デスオキシコルトン

ジエチルスチルベストロール

バレイシ・デンプン

ビタミンA油（ビタミンA検定用）

プロピオン酸テストステロン

融　　点　　測　　定　　用

リ　　ゾ　　チ　　一　　ム

アシッドバイオレット6B

ア　シ　ッ　ド　レ　ッ　ド

ァゾルビンエキストラ

ア　　　マ　　　ラ　　　ン　　　ス

イ　　　　ン　　　　ジ　　　　ゴ

インジゴカルミン

エ　　　　オ　　　　シ　　　　ン

エ　　リ　　ス　　ロ　　シ　　ン

オ　イ　ル　エ　ロ　ー

オ　イ　ル　エ　ロ　ー

オイルオレンジ

オ　イ　ル　レ　ツ　ド

オ　　　レ　　ン　　ジ

オ　　　レ　　ン　　ジ

AB

OB

SS

XO

　I

　H

包装単位

20mg入　　1本

1mg入　　10本

20mg入　　1本

20mg入　　1本

1009入　1本

19（10，000単位）

入　　　10本

20mg入　　1本

各ユ9入　6本

500mg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

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

1本

価格

　　円
1，900

1，100

1，500

　700

3，900

3，700

1，900

6，200

3，800

1，070

　770

　670

　540

　730

　460

　540

　560

　470

　490

　460

　470

　540

　850

使 用 目 的

エストロン製品の確認試験および定量法

チアミン製品の定：量法

酢酸デスオキシコルトン製品の確認試験
および定量法

ジエチルスチルベストロール製品の確認
試験および定量法

パンクレアチン，ジアスターゼ製品のデ
ンプン消化力試験の参考

ビタミンA製品の定量法

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

リゾチーム製品の定量法

食品，医薬品，化粧品および製剤中のア
シッドバイオレット6Bの確認試験

食：品，医薬品，化粧品および製剤中のア
シッドレッドの確認試験

粘膜以外医薬品，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

外用医薬品，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

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
オイルエローABの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
オイルエローOBの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
オイルオレンジSSの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
オイルレッドXOの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
オレンジ1の確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のオレ
ンジHの確認試験



242

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

39

40

41

42

43

44

45

46

衛坐試験所報告 白90号（1972）

国立衛生試験所標準品

標　　準　　品　　名

ギネアグリ　ーン B

サンセットエローFCF

タ　　一　　ト　　ラ　　ジ　　ン

テトラクロルテトラブロムフルオ
レセイン

テトラブロムフルオレセイン

トルイジンレッド

ナフトールエロー　S

ニ　　ェ　一　　コ　ク　シ　　ン

包装単位

19入

19入

19入

lg入

19入

19入

19入

19入

1本

1本

1木

1本

1本

1本

1；本

1本

価格

パーマネントオレンジ11g入
　　　　　　　　　　　　　　　1

ハ　　ン　　サ　　ェ　　ロ　　ー

ファストグリーンFCF

ファストレッド　S

ブリリアントブルー　FCF

フルオレセイン
フ

ポ

ポ

ポ

口

ン

ン

ン

キ

ソ

ソ

ソ

シ ン

R

一　　　SX

一　　　3R

リ　ソールルビン’BCA

レ　一　キ　レ　ツ　ド C

レ　一　キ　レ　ッ　ド　CBA

レ　一　キ　レ　ッ　ド　DBA

ローズベンガル

19入

19人

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l
　　I

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

960

500

570

720

650

620

460

580

600

600

1，700

1，000

1，000

620

590

530

540

560

560

560

610

600

560

使 用 目 的

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
ギネアグリーンB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，化粧品おまび製剤中のタ

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テト
ラクロルテトラブロムフルオレセインの
確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のテト
ラブロムフルオレセインの確認試験

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

粘膜以外医薬品，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ノ・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
ァストグリーンFCFの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
ファストレッドSの確認試験

食品，医薬品，化粧品および製剤中のブ
リリアントブルーFCFの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のフル
オレセインの確認試験

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

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
ポンソーRの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
ポンソーSXの確認試験

粘膜以外医薬品，化粧品および製剤中の
ポンソー3Rの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のリソ
ールルビンBCAの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のレー
キレッドCの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のレー
キレッドCBAの確認試験

外用医薬品，化粧品および製剤中のレー
キレッドDBA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46年度国立衛生試験所標準品の出納状況

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（医薬品等試験用標準品）

標　　準　　品　　名

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

ェストラジオール
エ　　ス　　ト　　ロ　　ン

塩　酸　チ　ア　ミ　ン

塩酸チアミン液
塩：酸ピリドキシン
含　糖　ペ　プ　シ　ン
ギ　　ト　　キ　　シ　　ン

血清性性腺刺激ホルモン

酢酸コルチ．ゾン
酢酸デスオキシコルトン

酢酸ヒドロコルチゾン
酢酸プレドニゾロン
シアノコバラミン
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
チ　　　ロ　　　ジ　　　ン

デスオキシコルトン
ト　　ロ　　ン　　ビ　　ン

ニ　　コ　　チ　　ン　酸

ニコチン酸アミド
脳　下　垂　体　後　葉
薄層クロマトグラフ用酢酸レ
チノール
薄層クロマトグラフ用パルミ
チン酸レチノール
パラアミノベンゾイルグルタ
ミン酸

バレイショデンプン
ビアルロニダーゼ
ビ　タ　ミ　ン　A　油

ヒドロコルチゾン
プロゲステロン
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

融点測定用葉　　　　　　　　酸
リ　　ゾ　　チ　　一　　ム

リ　ボ　フ　ラ　ビ　ン

硫酸プロタミン
リン酸ヒスタミン
ル　　　　　チ　　　　　ン

レ　　セ　　ル　　　ピ　　　ン

計　（医薬品用）

前年度末
在庫数量

製造数量

　個45
24

105

　0
16

34

241

37

43

　3

　2
24

　0

　0
17

77

13

　0

　1

76

30

17

　0

　4
136

　4
36

　3

58

23

66

　5

　1
71

127

　1
47

38

　2
51

　1
81

　4

1，564

300個

　0

　0

　0

　0
381

528

212

　0

　0

　0

　0

　0
77

50

168

　0

　0

　0

　0

　0

　0
100

85

　0
26

　0
92

90

　0

　0

49

71

　0

　0
80

　0

　0

　0

　0

　0
50

92

415

　0
100

　0

　0

2，966

売払数量 1姦家消盤

322個

　1
77

　0

　5
368

484

137

25

　0

　2

　8

　0

　1

　4
146

　0

　6

　9

　0

　0

　7
42

22

　0

　3
10

60

61

　0

　0

21

84

　5
61

　7

　0

　4
92

　0
29

　8
93

392

　9
13

17

　4

2，639 72

年度末
在庫数量

16個

21

22

　0

　9
31

272

112

18

　3

　0
15

　0
76

46

12

17

69

　3

　0

　1
69

88

80

　0
27

126

36

’59

　0

　0

31

44

ユ8

　5
78

　1
67

35

　0
18

42

36

22

42

88

64

　0

1，819

備　　考
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（色素試験用標準品）

標　準　品　名

アシッドバイオレット　6B

アシッ　ドレッ　ド
アゾルビンエキストラ

ア　マ　ラ　ン　ス
イ　　ン　　ジ　　ゴ

インジゴカルミン
エ　　オ　　シ　　ン

エ　リ　ス　ロ　シ　ン

オ　イルエ　ロ　一　AB

オ　イ　ルエ　ロ　一　OB

オイルオレンジSS

オイルレッドXO
オ　レ　ン　ジ　1
オ　レ　ン　ジ　H
ギネアグリーン　B
サンセットエロー　FCF

タ　一　ト　ラ　ジン
テトラクロルテトラブロムフ
ルオレセイン
テトラブロムフルオレセイン

トルイジンレッド
ナフトールエローS

ニューコクシン
パーマネントオレンジ

ノ・　ン　サエ　ロ　ー

ファストレッドS
ブリリアントブルー　FCF

フルオレセイン
フ　ロ　キ　シ　ン
ポ　ン　ソ　一　R
ポ　ン　ソ　一SX
ポ　ン　ソ　一3R
リソールルビンBCA
レーキレッド　　C

レーキレヅドCBA
レーキ　レヅ　ド　DBA

ローズベンガル

灘劃製造数量
　個

318

221

236

226

284

326

337

390

394

423

397

444

228

241

237

0

223

175

386

206

149

171

313

285

405

353

395

471

483

220

233

342

　個
0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

248

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

0

売払数量巌家三

三（色素用）

合計　（医薬品用＋色素用）

9，512

11，076

個
0

28

13

32

13

32

28

28

24

23

24

24

22

0

10

34

31

5

12

16

32

36

14

14

0

35

0

29

19

33

33

9

10

10

9

27

248

3，214

709

3，348

個
0

24

0

65

1

26

19

25

0

0

0

5

0

0

12

25

25

0

0

0

0

16

0

0

0

20

0

20

31

5

30

3

0

0

0

14

366

438

年度末
在庫数量 i備考

　佃
0

266

208

139

212

226

279

284

366

371

399

368

422

0

2061

182！

181

243

211

159

354

154

135

157

0

258

0

236

355

315

332

459

473

210

224

301

8，685

10，504



衛生試験所報告への投稿について

国立衛生試験所図書委員会

投　　稿 規 定

1

2

投稿資格ご国立衛生試験所所員とする（共著者はこの限りでない》

内

報

ノ　　一

資

容：原稿は報文，ノート，資料とする．そのほか誌上発表，学会発表，業務報告，総説などを収

　　面する．

文：独創性に富み，新知見を含むまとまった研究業績．

ト：断片的な研究業績で，独創性や新知見が認められるもの．

料：試験，製造または調査などで，記録しておく必要のあるもの．

　　誌上発表：衛生試験所報告以外の雑誌に発表したもの．

　　学会発表：学会で講演したもの．

　　業務報告：所長，各部長（支所も含む），および各薬用植物栽培試験揚の長が過去1年間（前年度）の業

　　　　　　　　務成績，研究業績をまとめた報告．

　　総　　　説：所員の調査または研究を中心とした総説で，所長，部長会から要望されたものについて，図

　　　　　　　　書委員会が執筆を依頼したもの．

3　用紙および枚数の制限：

　　　　　　　　衛生試験所所定の原稿用紙を用いる，

　　報　　文：図表を含めて20枚以内，

　　　ノートおよび資料＝図表を含めて15枚以内．

　　誌上発表：1題目について3枚以内・

　　業務報告：各部および各薬用植物栽培試験揚について8枚以内．

　　総　　説：原稿を依頼するとき別に定める．

4　原稿の提出：原稿は表紙（第1ページとする），英文要旨，本文，文献，英文要旨の和文（参考），最後に

　　　　　　　　図表を入れた封筒の順に左上をひもでとじ，表紙右上に民謡，ノート，資料のうち希望する

　　　　　　　　分類を朱書し，所長宛の報告書を表紙の上に添えて，定められた原稿〆切期日までに図書館

　　　　　　　　宛に提出する．

5　原稿の審査：図書委員会は提出された原稿の採否および分類を決定する．また，必要ならば字句や表現の

　　　　　　　　部分的な訂正，図表の書き直しなどを求める，

執 筆 規 定

1　文

2　学術用語：学会の慣例に従う，文中では物質はその名称を記し，化学式は用いない．

3　略記，略語，記号＝物質名を略記するとき，和文，英文ともに最初は正式な名称とともに示す．

体：現代かなつかい，新送りがな，ひらがなまじり口語文とし，簡潔で理解しやすい表現にする．

　　止むを得ぬ学術用語以外は当用漢字を用いる．必要ならば全文を外国語で書いてもよい．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　たとえば塩酸と

　　書きHCIとしない．また，化学名を英語で書く揚合，文中では原則として小文字で始める．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　たとえばイ

　　ソニコチン酸（INA）と書き，（以下INAと略す）としなV・．略語，記号は日本薬局方の記

　　載方式に従う．



　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り　　　　　　　　　必ず用いなければならなV・もの＝m，cm，　mm，μ，　mμ，　A，　m2，　m3，1（しとしない），

　　　　　　　　　mZ（ccは用V・ない），μ1，　kg，9，　mg，μ9（アは用いない），　ng，　N（normal　concentration），

　　　　　　　　M（molar　cQncent【ation，絶対量を示すときはm◎leとする），　pH，。（degree　Celsius，。C

　　　　　　　　　としない．例：50。），％，w／v％，　R五∫R，　ppm，　Ci，　mCi，μCi，　mmHg．

　　　　　　　　　主として図表にだけ用いられるもの：mp（融点），　bp（沸点），　dp（分解点），　d（比重），

　　　　　　　　n（屈折率），α（旋光度），hr（時間），　m呈n（分），　sec（秒）（時間は複数のときもsをつけない），

　　　　　　　　　痂ax（吸収極大），λmln（吸収極小），　El瓠（E値），

4句　読　点：，．を用い，・。としない．

5　数　　　字；アラビア数字を用いる．千の単位にコンマをつけない．ただし，成語となっている数字は漢

　　　　　　　　宇とする．

6　字体の指定；黒鉛筆でつぎのように記す．

　　　　　　　　　ゴ　シ　ッ　ク　体　　　例：見出しなど　　試薬

　　　　　　　　イ　タ　リ　ック体　　　例＝学名など　　　P妙卿θr50ノπηヴとr㈱L．

　　　　　　　　　スモールキャピタル　　　例＝著者名など　　Masato　ASAHINA

7　報文，ノート，資料の記載要領：

7・1記載順序：7・2～7・5のII頂に書く，

7・2題名，著者名：つぎの例に従い，表紙（用紙1枚全部）をこれに当てる。

　　　　　　　　　例：

　　　　　　　　　　医薬品の確認試験法に関する研究（第2報）

　　　　　　　　　　　　　鎮痛剤のクロマトグラブィー

　　　　　　　　　　　　　用賀　衛・世田一郎・東　京子

　　　　　　　　　　Studies　on　the　Identi行catlon　of　Drugs．　II

　　　　　　　　　Chromatgraphic　Methods　for　the　Analgesics

　　　　　　　　Mamoru　YoGA，　Ichlr6　SETA　and　Ky6ko　AzuMA

7・3英文要旨：論文の内容を簡潔にまとめ，タイプライターで打つ．参老のため別紙に書いた和文を文獣の

　　　　　　　　つぎに添える．

7・4本

7・5文

文：新しいページから書き始める．本文のスタイルはとくに規定しないが，内容の重複を避ける・

　　凸版にする図，または原稿用紙に書き切れない表がある冥合，それらのそう入位置に若干の

　　余白を設け，図表の番号を明記する．

献：本文の引用箇所の右肩に3），2・5），1～りのように記し，終わりに文献として引用順に書く．

　　雑誌名はChemical　Abstractsおよび日本化学総覧の略記法による．外国雑誌名はイタリッ

　　ク体であらわし，単行本は書名を省略しない，

　　例：

　　　　1）神蔵美枝子，谷村顕雄：衛生試報，88，112（1970）

　　　　2）菅野三郎ら＝衛生化学，17，19（1971）

　　　　3）M．D．　Hollenberg，　D．　B　Hope：β∫oc乃βη～，　Z，106，557（1968）

　　　　4）A．White　et　a1．：Pr5ηごψ」850∫Bfo納θη1f5‘rッ，4th　Ed、，　p，937（1968），　McGraw－

　　　　　　HHl　Inc．，　New　York

　　　　5）佐々木慎一＝マススペクトル解説，P．61（1967）広川書店

　　　　6）USP　XVIII，　p．321

　　　　7）JIS　Kユ234（1970）



ili

7・6図 表：図または複雑な構造式など，凸版にする必要のあるものは厚手白色紙か青色方眼紙に黒イン

　　クまたはすみで書き，図中の数字，記号または説明などの文字は黒鉛筆で記す．図の大きさ

　　は原則として原稿用紙1／2枚とする．表の画線はできるだけ少なくし，左右両端の縦線を省

　　く．簡単な表はなるべく本文中に書く．

　　図の番号はFig．1．，　Fig．2．，……とし，表題，説明はともに図の下に，表の番号はTable　1．，

　　Table　2．，……とし，表題は表の上に，説明は表の下に記す．なお，表題，説明は原則として

　　英語で書き（資料の揚合はこの限りでない），表題は大文宇で始め，最後に．をつけない．

　　例：

　　　　Fig．1．　InHuence　of　enzyme　concentratlon　on　reductive　sugar　production

　　　　Table　2．　Reaction　of　ephedrine　and　pseudoephedrine　with　acetone　as

　　　　　　afunction　of　time

　　図および別紙に書いた表は，その裏に題名，著者名，本文中のそう入ページを記す．

　　提出するときは一括して封筒に入れ，そのおもてに論文題名，著者名，ならびに図，表のそ

　　れぞれの枚数を記し，原稿の最後にとじる．

8　誌上発表の記載要領：題名のつぎに改行して著者名，雑誌名，巻数，ページ数，年号の順に記す．

　　　　　　　　さらに改行して論文の要旨のみを記す．

9　学会発表の記載要領：演者名に続いて演題名を記す．改行して学会名，日付け〔例：（1972．4．5）〕を記す．

　　　　　　　　各演題ごとに余白2行を設ける．

校 正

　初校は著者が行なう．人名，化学名，数値，文献などはとくに綿密に校正する．内容の追加，行数の増加は認

めない．凸版の原図は黒鉛筆で校正する．

別 刷

　一文，ノート，資料は各題目につき50部を著者に無料で提供する．それ以上を希望するとき，超過分の実費は

著者の：負担とする．
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