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研究年報第25号を発行することになりました.当衛生研究所は本年 3月をもって満25年を迎

えました.

衛生研究所が誕生した時は，戦争に敗れ，瓦礁の中から国民がようやく立ち上がりはじめた

時でありました.物もなく，金もなく，生活に疲れはてていた墳で、あります.その頃に比べる

と， 4半世紀を経た今日では内も外も事情は著しく好較しました.そして，衛生研究所は東京

都民のひいては国民の生命と健康を守るために，衛生行政当局とともに誠心誠意努力しました

し，その成果は関係者の間でも高く評価されているものと信じております.ただひとつ残念な

ことは，試験検査に対する行政上の需要が極めて多いに拘らず，保健所検査室等の整備がおく

れているために，衛生研究所は保健所検査室段階で処理すべき試験検査まで、負担しなければな

りません.そのために，今日といえどもエネルギーの多くを試験検査，特に行政的な試験検査

にさかねばならない実情にあります.それにも拘らず，顕著な研究実績を挙げていることも

実でありま Lょう.

本研究年報は主として1973年に完了した研究成果を編集したものであります. この研究成果

は全所員の旺盛な研究心，情熱，協力および実行力によってかち得たものと信じます.

本年報とは別に，本年 3月衛生研究所の発足以来の調査研究の業績自録集を， 25周年記念事

業のひとつとして，発行致しました.御一覧いただければ幸甚に存じます.

なお，従来本研究年報の表紙には研究実施年度を掲げて参りましたが， しばしば，文献等に

発行年と間違えて記載されている例がありますので，本号から発行年を示すことに致しまし

た.御叱正御鞭j達をいただければ幸いであります.

1974年 8月15日

東京都立衛生研究所長辺野喜正夫
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Res. Lab. P. H. 

25， 1 --7， 1974 

1 

Yersinia enterocolUica および Yersiniapseudotuberculosisのヒト，

動物における分布とその抗体保有，ならびに食品汚染状況の検討について

善 養 寺 Hザ坂井千三士丸山

柳川義勢キ

てk*J'n 

Surveys on Distribution of Yersinia enterocolitica al1d Yersinia pseudotuberculosiS 

in Humans and Animals， on Presence of 0・agglutininsagainst tne 

Organisms in Them， and on' Their Contamination in Foods 

HIROSHI ZEN-YO]Iヘ SENZOSAKAIヘTSUTOMUMARUYAMA~ミ

AND YOSHITOKI YANAGAW A * 

Isolation and identification of 1乍rsiniaenterocolitica and Yersinia pseudotuberculosis were made on 

a total of 65， 165 specimens， consisting of 58，992 human feces， 2，609 intestinal contents of animals 

and fishes， 2，646 minced meat ancl sheUfish， ancl 988 mesenteric lymphnodes of animals. In addition 

to this， 1. 537 human ancl animal sera were studied for the presence of their specific agglutination 

antibodies. 

Consequently， 6 (0.019のoutof 58，922 healthy human feces had harbored Y. enterocolitica， and 3 

'of the isolates were typed as 06， 2 as 0 7， and 1 as 0 10 groups respectively. 

It was also found that the bacterium was present in 220 (12.29のof1， 796 ileocecal contents and 

5 (0.5%) of 917 mesentric lyphnodes of swine. Predeminant 0 groups of the swine isolates were 03， 

'0 12 and 05B. On the other hand， 41 strains (2.3%) of Y. pseudotuberculosis were isolated from 

1，796 ileocaecal contents of swine and most of them were found to be type III organisms. Specific 

O-antibodies against Y.enterocolitica 03， 05 and 09， most prevalent in humans as important 
'causative serotypes， were not detectecl in a total of 1，573 serum specimens， consisting of 603 from 

humans， 790 from swine， 70 from cattle and 74 from rabbits， with exception of 3 positive humen 

cases， i. e. 1 : 40 in 2 cases and 1 : 160 in the remaining. 

近年，諸外国で，YersiJ，山 ωterocoli・ticα(以下Y.

めによるヒトの感染症例が数多く報告され，その病

像も当初強調されていた虫垂炎，問問限リンパ節炎ば

かりでなく，敗血症，下痢症，あるいは関節炎など多

彩である ζ とが，次第に明らかにされつつある 1)

わが国では， 1972年， Zen-Yoji & Maruyama2
) 1乙

よって，わが国におけるはじめての本菌感染症例が明

らかにされ， ζの中で，著者らは本菌が，虫垂炎，幼

小児の下痢，腸炎の重要な起因菌であることを指摘し

ネ東京都立衛生研究所微生物部細菌第一研究科

160東京都新宿区百人町3-24-1
ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjul叩・ku，

Tokyo， 160 Japan 

た. 乙の報告が契機となって，その後いくつかの散発

例3)4)と，さらに，これに引き続いて食中毒様の集団

発生例5)のも相次いで確認されるにおよび，本i詣は，

臨床，公衆衛生の両分野にわたって注目されてきた.

しかし，本菌感染症の感染源および感染経路は，こ

れまでに報告された 4例の集団例でも明らかにされ

ず，また，系統的な本菌の生態学的研究も十分行なわ

れていない.

私どもは，本菌感染症の感染予防の立場から，ま

ず，健康人，各種動物，市販食品などにおける，保菌

および汚染実態を明らかにするととを目的として，乙

れらから本菌の分離を試みた.さらに本菌J乙対する血

中抗体の保有状況を，健康人，ブタ，ウシおよび，ウ

サギKついて実施した.



2 Ann. Res. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

表 1 :1七 enterocoliticaと Y.pseudot叫 0・culosisの菌検索および抗体儲測定を実施した検体

とその陽性数

調査対象 主t

健康成人ふん便 58，254 

健康新生児 ふ ん 便 402 

と斎場従業者ふん便 266 

ブタ回盲部内容物(A) 798 

ブタ回盲部内容物(B) 998 

ブタ腸間膜リンパ節 791 

幼豚 ふ ん {更 120 

ウシ回盲部内容物 200 

ウシ腸間膜リンパ節 197 

ネズミ回盲部内容物 165 

家兎 ふ ん 使 74 

野兎 ふ ん 便 31 

川魚腸管内容物 223 

市 販 食 肉 532 

生 カ キ 2，114 

65，165 

血 J青
ヒ ト 603 

フ タ 790 
ウ シ 70 

家 兎 74 

1，537 

また， Y.eと共l乙ヒトl乙対して同様の起病性をもっ

といわれる同属の Y.pseudotuberculosis (以下 Y.pt

めについても，同時比検討・を行なった.

材料および方法

1) 被検材料: Y.eおよび， Y.ptbの検索を行な

った材料の種類と数，採取期間は，表 11[.示したとお

りである.

ヒトふん便のうち，健康成人は，当研究所民赤痢菌

および、サJレモネラの保菌者検索用l乙搬入されたもので

ある.新生児は，都立某病院で出生した健康者から直

接探便したものである.と畜場従業者は都内 4か所の

と畜場l乙勤務する，と畜検査員，解体作業員，および

と畜納入業者を含めた健康成人で，いずれも既知腸管

系病原菌が陰性のものである.

ブタの回盲部内容物および腸間膜リンパ節と，ウシ

の回育部内容物および腸間膜リンパ節は，都内某と畜

場i乙食用として搬入された動物の解体時に採取したも

のであり，ブタの回盲部内容物については，夏期と冬

期の 2回l乙分けて実施した.幼豚は，埼玉県下の 6か

所の養豚場で，いずれも出生後2か月以内のもの比つ

いて直接探便レた.

ネズミは，ブタ，ウシについて菌検索を行ったと畜

期(年， 月間〉

1971， 7 -1972， 7 

1971， 8 

1973，10 

1972， 8 

1973， 2 
1972， 8 

1973， 3 

1972， 9 

1972， 9 
1973， 3，....，6 

1973， 3---10 

1974， 2 

1972， 8-9 
1972，10....，11 

1972，3---1973，3 

1972， 3--8 

1972， 8 
1972， 9 

1973， 3-10 

Y.e(i場?ら〉
性 数

Y. ptb(%) 

。 。。 。
6( 2.3) 。
67( 8.4) 14(1. 8) 

153(15.3) 27(2.7) 

5( 0.5) 。
3( 2.5) 。。 。。 。
58(35.2) 。。 。
。 。
16(7.2) 。。 。。 。

場内で捕獲された， ドブネズミで， ) 11魚、は，多摩川中

j定でt南j蔓された，コイ，フナ，ハヤ，カジカなどであ

る.

家兎は，当研究所に実験動物用として購入されたも

ので，購入直後民採取したもの，また，ノウサギは，

富士山麓2合目附近一帯で，それぞれ異なった地点で

採取したふん便である.

カキは，東京築地市場iζ入荷した，主↓乙広島産のむ

きみカキで，カキの規格競準試験l乙供されたものの一

部である.食肉は，都内の食肉販売j古から収去された

ブタひき肉 250件，ウシひき肉75件，鶏ひき肉38件，

ブタとウシのあいびき肉 163件である.

血中抗体価の測定に用いた血清のうち，ヒトは，ワ

ヅセルマン試験用として当研究所l乙搬入された健康成

人のものであり，ブタおよびウシは，菌検索のための

回盲部内容物などと同時に採取されたものである.家

兎は，菌検索を行なった同一個体の74件で，購入して

から 2日以内に採血した.

2) 各種材料からの Y.eと Y.ptbの分離同定方

法: Y.eおよび Y.ptbの分離，同定は，図 11乙示

す方法l乙従って行なった.直接塗抹培養l乙は， ss寒天

とマ γ コンキー寒天を併用した.多くの検体は， 1/lSM



図 1

東京衛研年報 25，1974 3 

L 
腸間膜リンパ節

食品

細挫
J 

増菌培養
分離培養 リン酸緩衝液
s s寒天 噂___ (4

0

C， 21日間)
マツコンキー寒7ミ ______ I 

(25
0

C， 48hr) ~ 
ψ 

疑わしい集落，
-.lt 

確認培養(予備同定)

VP半流動ウレア 普通寒天
培地 培地 斜面

同定試験(他の生化学性状試験)

血清学的試験

菌型の決定

リン酸緩衝液 (pH7.6)で40C，21日間の増蘭培養を

行なった.

両菌種の鑑別は， v・P試験，オルニチン脱炭酸試

験，白糖，ラムノースおよび，メリピオース分解能試

験によって行ないi)， それぞれの菌種を向定した.

Y.eの生物型は Wautersの分類8)I乙従った. Y.eの

0抗原型は， 01から034までの，また， Y.ptbの菌

型は type1から百までの，それぞれ自家調製した家

兎免疫血清を用いて，スライド凝集反応によって決定

した.

3) 薬剤感受性試験:SM. CP. TC. KM. AB-PC 

M
地

口
培
」

引
天
一

T

案、

の5剤について寒天平板定量希釈法により行ない，最

少発育阻止濃度 (MIC)によって表わした.

4) 血中抗体価の測定: ヒト，ブタ， ウシおよ

び，ウサギ、の車清は，血清分離後し1ずれも560C 30分

間非(動化を行なった. Y.eは 01から o17まで，

Y.ptbは type 1から Vまでの，それぞれ12PC 2時

間半加熱死菌を抗原として，試験管内定量凝集試験を

行なった. 52
0

Cの，浴槽で 1夜反応、後，明瞭な凝集

塊が認められた最高希釈倍数をその凝集素価とした.

成績

1) Ye.および Y.ptbの検出と分離株の O抗原型，

血清型: 各種材料からの Y.eおよび， Y.ptbの検

出率を表 11(，また，分離株のうち， Y.eのO抗原型

および生物型と， Y.ptbの血清型を表 2/こ示レた.

Y.eは，と畜場従業者ふん使266件中， 6件(2.39ら〉

から分離され， そのO抗原型は， それぞれ 06が3

件， 0 7が2件， 0 10が1件であった.

ブタ回盲部内容物における本菌の検出率は，夏期で

8.4%，冬期で15.3%であった. 乙れら分離株の O抗

原型は o3， 0 5， 0 6， 0 7， 0 12と，既知0抗原

型l乙該当しないUT株である.最も高頻度Jこ検出され

た型は，夏期，冬期とも 03で， 次いで012，05の

)1演であった.

幼豚は， 120件中 3件(2.59の陽性であり，そのO抗

原型は 03 1件， UT 2件であった.

ブタ腸間膜リンパ節からも本菌は分離され， 917件

中陽性は 5件(0.59のであり， 03が41*，05が 1件

であった.

ネズミ回盲部内容物では， Y.eのl場性数は， 165件

中58件(35.29のであった.分離株は， 90抗原型にわ

たっており，その内，高頻度検出菌型は， 06， 07， 

05であった.

川魚の腸管内容物223件からは， 16件(7.2%)で，

04が11件，残り 5件は，いずれも， 01から034ま

表 2 ヒト，動物からの Y.enterocoliticaおよび Y.pseudotuberculosisの分離と分離株の血

i青型，生物型

Y.ent巴Tocolitica Y. jJseudotll-
berculosis 

Y(i湯.e性陽率性〉 生O物型群 3 4 5 5 6 7 7 9 10 12 14 16 25 UT Y.|場pt性b防率性)1 血E清U型T 
調査対象 数 41121131121111 ( 

と畜場従業者ふん便 266 6( 2.3) 3 2 1 

ブタ回盲部内容物(A) 798 67( 8.4) 54 10 1 3 14(1. 8) 14 
ブタ回盲部内容物(B) 998 153(15.3) 79 4 12 4 3 51 5 27(2. 7) 2 24 1 
ブタ腸間膜リンパ節 917 5( 0.5) 4 1 
幼豚ふん便 120 3( 2.5) 1 2 
ネズミ回盲部内容物 165 58(35.2) 10 25 16 1 1 3 2 5 13 
川魚腸管内容物 223 16( 7.2) 11 5 



39のであった. 分離株の菌型のほとんどが， type III 

(92.79のであり， type 1が2件，既知抗原型l乙該当

しない UT株が 1株あった.

ブタ回盲部内容物の陽性検体のなかで，同一個体か

ら2つの異なるO抗原，および， Ye.とY.ptbを同時

に検出したものが合計13例あり(表 3)，ネズミ回盲部

内容物では， 2菌型以上のY.eを検出レたものが14例

あった(表4). 

健康成人ふん便， 58，254件，健康新生児ふん便402

件，ウシ回盲部内容物200件，ウシ腸間膜リンパ節197・

件，家兎ふん便74件，野兎ふん使31件，カキ2，114件，

および生食肉， 532件からは， Yム Y.ptbの両菌種と

も分離されなかった.

2) 分離株の生物学的性状:各種材料から分離され

たY.eの生物型は表 2t乙示した通り， 0抗原型と密接

な相関関係がみられた。ただ，ネズミ由来の 09は生

物型 1であり， 07のなかに生物型3のものが 1株み

られた. 05で、は，ネズミ由来株のすべてが 5A型で

あったのに対し， ブタ由来株では27株中， 23株が5

B型であった. なお， ブタ由来株の 012は V叩 P反

応陰性， 白糖非分解，ラムノース分解のいわゆる Y.

pm‘'aenterocolitica9)の性状を示すものであった。

3) 分離株の薬剤感受性試験: 無作為に抽出した

ブタ由来の Y.eおよび Y.ptbと， ネズミ由来のY.e-

各 6株について薬剤感受性試験を行ない，その成績を

表 5t乙示した.

一般にネズミ由来の Y.eはブタ由来のそれに比較

して抵抗性を示し， AB-PC にその傾向が著しかっ』
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でに該当しない UT株であった.

Y.ptbは，ブタの回富部内容物のみから分離され，

夏期で793件中14件(1.8%)，冬期で， 998件中27件(2.

4 

同一検体からの異なる菌種， 0抗原型検出

状況(ブタ〉

表 3

例数

1 

5 

1 

1 

3 

1 

1 

菌種，抗原型

Y.e 0 3， Y.e 0 5 

Y.e 0 3， Y.ptb][ 
Y.e 0 3， Y.e 0 7 

Y.e 0 3， Y.e 0 12 

Y.e 0 5， Y.e 0 12 
Y.e 0 3， Y.ptb][ 

Y.e 0 12， Y.ptb][ 

ブタ国育部内容物件)

ブタ回吉部内容物(B)

同一検体から異なる O抗原の検出状況

(ネズミ〉

例護士

1
1
1
1
1
1
1
2
1
1
2
1ム

o 7 
025 

o 25 
UT 

抗原型

o 5， 06， 

o 5， 06， 
05， 07， 
o 5， 07， 

05， 06 

05， 07  
05， UT 

06， 07  
06， 09 

o 6， 0 14 

06， UT 

o 16，UT 

音十

4
 

表

14 

ブタ由来の Y.ρseudotuberculosisの薬剤感受性試験

く0.2:0.2 0.39 0.78 1. 56 

MIC (μg/ml) 

25 12.5 6.25 

ブタ，ネズミ由来の Y.enterocoliticaおよび，

100 >100 由来供試菌株数

ブタ 6 

ネズミ 6 
ブ、タ 6

菌種

Y.e 

Y.e 

Y.ptb 

表 5

薬剤 3.12 

2 4 

2 

50 

4 SM 

2 

タ

ミ

タ
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フ
、
不
、
フ

3 3 

3 

4 

に
U
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6 
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o
n
h
U
F
O
 

タ
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タ

d
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ス

。
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、
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愉
フ

Y.e 

Y.e 

Y.ptb 

Y.e 

Y.e 

Y.ptb 

CP 

4 2 TC 

1 5 

4 

1 

2 

2 
6

6

6

 

ブタ

ネスミ

ブタ

Y.e 

Y.e 

Y.ptb 

Y.e 

AB-PC Y.e 

3 KM  

4 1 1 

G 

1 3 2 

6 

6 

6 

ブタ

ネズミ



4) ヒト，動物における Y.eおよび Yptbに対す

る抗体保有状況: 健康なヒト，ブタ，ウシおよび家

兎における Y.eとY.ptbの抗体保有状況を， 1: 40以

Y. pseudotuberculosis の抗体保有状況

0凝集素価>1: 40陽性数(%)
Y. enterocolitica Y. ps巴udotub巴γculosis

「
d 25， 1974 手良年再

ハ
7
引
が

Tこ. Y.ptbは， Y. e IL比較して SMfこ対しては抵抗

性であったが， AB叩 PCでは全株がきわめて強い感受

性であった.

，全:l'.-

1ヰI民東

3 (0.5) 

3 (0.4) 。。

4 (0.7) 

26 (3.3) 。。

ヒ卜および各種動物における Y.enterocolitiほと

体

(調査年月〉

ヒト(1972，3-8) 

ブタ(1972，8......9) 

ウ シ ( 1972，8.......9) 

ウサギ(1973，3，...10)

表 6

数体

3

0

0

4

 

A
υ
A
U
吋

t
円
4

円。門
i

4会

。lterocoliticaおよび Y.pseudotuberclllosisの抗体保有状況

Y.ρ'S eud otu berculosi s 

1 N 

Y. ヒトにおける表 7

0凝集素価
016 

40 

1: 80 

1 : 160 
1 : 320 

1: 640 

1 

1 

1 

o 15 

1 

o 14 

1 

03  

2 

1 

o 2 

1 

o 1 

1 

1 

1 

1 2 1 1 

ET. enterocoliticaおよび Y.pseudotuber，αtlosisの抗体保有状況

Y. enterocoliticα Y.  pseudotuberculosis 
03  0 4 0 7 0 11 0 12 0 15 0 16 1 JI 

1 1 

1 

ブタにおける表 8

1 只
U

A
吐

1
ム

唱

i
n
o

1 

1 

1 噌

i
1
A
1ム

o 2 

1 

o 1 

1 

0<.凝集素価

1; 40 

1; 80 

1 : 160 
1: 320 

1: 640 

1 

1 

1 1 

2 

8位ど特定の型l乙限定されている.

Y.eの自然界における分布と本菌感染症の汚染源のー

追求を目的とした本研究は，その実態の一部を解明レ

得たものと思われる.

すなわち，ヒトにおける本菌の分布は，一般健康成

人，新生児からは 1例も検出されなかった乙と， ま

た，特殊な集団であると畜場従業者からは 2.3%に本

菌が検出されたが，そのO抗原型はいずれもヒト由来

株のそれとは異なっていたことから， Y.eのふ'N乙起

病性の高い菌株の健康人における保菌はきわめて低い

ものと思われる.

一方， Y.e感染症では血中抗体価の著明な上昇と

その長期間の持続がしばしばみられる ζ とが指J南され

ている 10)11)が，今回の抗体価測定で， 03 /こ対する

40，倍以上のi直が数例にみられたことは，潜在患者の存

在を示唆するものであろう.ただ，他のO抗原型l乙対

する高い抗体価の保有，特iこo151ζ対するそれは，

1 1 

上のO凝集素価を陽性として，表61乙表わした.さら

に，それぞれの陽性検体は，定量試験を行ない，表7

1乙ヒト，表81乙ブタの成績を示した。

ヒトにおける Y.eI乙対する抗体保有は， 603例中 4

例(o.nも〉であり， 031乙対しては 1: 40が2例， 1 

: 160が1例であった。しかし乙の 3例も含めて，陽

性の 4例はいずれも， 2種以上のO抗原型l乙類属反応

がみられた.

同様にブタにおける Y.eの抗体保有は790例中26例

(3.39のであったが， このうち 4例は 2種の O抗原

型i乙類属反応がみられた。

考察

Y. enterocoliticaは乙れまでにヒト，各種動物，

河川水などから数多く分離されており，その由来と 0

抗原型，生物型との間l乙は密接な相関々係のあること

が知られている 8)10)。ヒトの患者材料ーから分離される

株はそのほとんどがO抗原型 3で，ほかに o 9， 5， 

2 3 1 1 



6 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

ヒト，ブタともに他の型への類属反応がみられ， Y.e 

o 151c::.対する特異的反応であるか否か明らかではな

かった.乙の点は，本菌の血清学的特異性について今

後さらに検討された後に解決されるべきものと忠われ

る.

ブタにおける本菌の保菌率は高く，しかも分離株の

主要0抗原型が 03，0 5Bであったことは， ヒト

感染症との関連を強く示唆するものである.乙の成績

は，季節，集団によって，また，成豚lこ比較して幼豚

では検出率，検出菌型l乙多少の差異も認められるが，

その分l~(~株の主要0抗原型はヒト患者材料から最もし

ばしば分離される 03である乙とが特徴である. ブ

タからの分離株の多くが 03 である乙とは， すでに

Winbladめによって報告され，またこの事実からブ

タとヒト感染症との関連を指摘する報告山山凶山もす

でにみられるように， Y.eの検出率よりも，検出菌型

の特徴が重要である.今回の成績でもヒトl乙対する病

原性と深い関連があるといわれる 03で生物型4の

もの，および 05Bで生物型2のものがブタからのみ

高率に検出されたことは，ブタがヒトにおける本菌感

染症の重要な汚染源であると結論されよう.

Tこだ，ブタについては，こうした高い保菌がみらね

る一方，本菌l乙対する血中抗体の保有率は低く，特l乙

03 I乙対する高凝集素価は認められなかった.また腸

管における高い保菌がみられるにもかかわらず，腸間

膜リンパ節からの菌分離率は低く，さらにそれら腸間

膜リンパ節および腸管には何ら異常を認めることはで

きなかった.したがって，ブタにおける本菌の保有

は，一時通過菌として存在する可能性が高い。 しか

し，正常菌叢のーっとして存在レている可能性も考慮

されよう.

ネズミ l乙おける Y.e の保菌は他の動物i乙比較して

きわめて高率で、あり，検出菌型も極めて多彩であっ

た.しかし分離株のO抗原型はヒト患者由来株のそれ

とは全く異なり，両者の聞に関連性を見出すことはで

きない.乙のネズミにおける今回の知見は，と場内と

いう限られた条件下での成績であるが，他lこ市街地域

内1のあるいは最近著者らが行なった動物園内で補獲さ

れたものについても，全く同様の傾向が得られてい

る.

川魚については，ブタ，ネズミ l乙比較してその検出

率も低く，検出O抗原型に片寄りがみられた。

以上の成績に加えて，イヌ 17)，サル18〉19〉20〉，シカ 20)

ノウサギ21)その他の動物22)などから， あるいは河川

水，井戸水2)23)などからも本商分離の報告がある.し

たがって，本菌そのものは，自然界に広く分布してお

り，その動物あるいは環境固有の菌型を保有している

ものと推察される.

ブタの高率保菌の成績から食肉への汚染を推定して

行なった市販生食肉の成績は，今回は全例陰性であっ

た.しかしながら，生ひき肉という細菌汚染度の高い

食品，また河)11水，下水など本菌種と栄養要求あるいは

発育態度を同じくする類縁の菌に高度に汚染された材

料からの本菌の分離は適当な撰択分離培地，増菌培地

のない現在， きわめて困難である. これまで本菌感染

症，特l乙集団発生i乙際しでもその汚染源，感染経践を

証明でき得なかったことは，乙うした本菌分離のため

の技術的な不完全きが大きく影響していたものと思わ

れる.Y.ptbも合めた両菌種の撰択増菌培地の開発が

早急に望まれるところである.

ただ私共は，別の機会民ブタひき肉から Y.e05B

をすでに分離しており，また同様に浅)11ら24)の報告に

みられるように，ブタでの保菌i乙引続いて食肉への汚

染は確実である.乙の事実は本菌が 40C以下の低温

でもよく発育，増殖する ζ と却を考えあわせるなら

ば，長期間低温保存する生食肉の危険性は大きいとい

わねばならない.感染経路のなかで，この ζ とは今後

十分考慮する必要があろう.

わが国における Y.ptb感染症は Y.eのそれに比

較して少なく，これまで、に数例の報告があるに過ぎな

い26)27) しかし，諸外国では数多くの報告例があり，

28)29) ，私どもも最近 2例の下痢症を確認している(未

発表).本障がブタ国盲部内容物のみから比較的高率

に検出できた ζ とはブタが汚染源として重要であり，

Y.e同様今後注目しなければならないと思われる.

結論

Y. enterocoliticaおよび Y.pseudotubcrculosisの

自然界における分布と，ヒト感染症に関連のあの両菌

種の汚染源を明らかにする目的で，健康人，各種動

物，食品など計65，165件から両菌の分離を試み， ま

た，ヒトおよび各種動物の血清 1，537件について両蕗

種に対する抗体価の測定を行なった結果，下記の結論

を得た.

Y. entcl町 oliticαは新生児も含めた健康人ふん便

58，922件中， 6 件 (0.01~のから分離され，分離株の

O抗原型は 6，7および10であった.ブタ回盲部内容

物では 1，796件中220件 (12.2%)， ブタ腸間膜リンパ

節では 917件中 5件 (0.5%) でその高頻度検出0抗

原型は 3，12， 5 Bであった.ネズミおよび川魚、での

保菌率はそれぞれ35.2%，7.2%であったが，ヒト患者
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由来抹J乙一致する抗原型は 1fJuち検出されなかった.

ウシ，家兎，野兎および市販食品からは全く検出され

なかった.

Y.ρ5ωdotubercltlosis はブタ四百部内容物のみか

ら， 2.3%に検出され，その主要菌型は typeJ[であっ

た.

ヒr-_，動物における両菌種iこ対する抗体保有は，ヒ

トおよびブタのみに若干みられたが，本国感染症を示

唆する高い凝集素価ではなかった.
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ブドウ球菌エンテ口トキシン自の精製および同定

寺山 武*山田 i笠夫ネ五十嵐英夫*

1朝国 弘牛善養寺浩ヰ

Purification of Staphylococcal Enterotoxin E 

TAKES日1TERAYAMA*， SUMIO YAMADAヘHIDEOIGARASHI*， 

HIROSHI USHIODAキ ANDHIROSHI ZEN-YOJIキ

The results of purification of staphylococcal enterotoxin E reported by Bergdoll et al， indicated[ 

that the toxin E shared a part of common constituents to enterotoxin A. To examine this phenomenon， 
we attempted the purification of enterotoxin E. 
In ttis experiment Staphylococcus aur・eusstrain FRI 326 was grown in NZ Amine medi um， ancl 

the culture filtrates were used for purification. The purification was accomplished by sequential 
steps of chromatography on columns of Amberlite CG・50，CM and DEAE celluloses， and gel filtration 
on Sephadex G・75.In immunodiffsion test， the toxin obtained gave only one line against antisera to. 
both the crude and puritied toxins. It also gave no precipitin line against antisera to enterotoxin 
A， B， C， and D. When electrophorezed in polyacrylamide gel， the purified toxin gave only one clear 

band. 

In monkey emesis test by iv injection， the action of the purified toxin was specificaly neutralized. 
by antiserum against the purified one， but not by antisera to toxins A・D.From these results， it 
seems unlikely that enterotxoin E shares a common constituent to the molecule of the toxin A. 

ブドウ球菌エンテロトキシン(以下Entと|暗〉は本

国食中毒において，ヒトl乙幅吐と下痢を起こす原因物

質で，比較的熱抵抗性の単純な低分子タンパク(分子

量28，000，..，.30，000)である。現在， Entl(は免疫学的

特異性の異なるA-Fの存在が確認されている。 1-6)

ζれまで、1(，Entの精製と型特異的抗血清の作製は

多数の研究者lζよって試みられてきた。われわれも，

すでに EntA)8， B7)， 0うおよびD9)の精製を行な

い，特異性の高いそれらの抗血清を作製してこれをブ

ドウ球菌食中毒の疫学的，細菌学的調査に応用し，そ

の実態解明につとめてきた。 10・11)

EntEは1972年l乙Bergdolls・1わらによって，EntA--

Dとは異なる新らしい型の Entであるとして報告され

たものであるが，その後， EntEを確認した報告は見

*東京都立衛生研究所微生物部細菌第 1研究科

160 東京都新宿区百人町3-24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-l王u，
Tokyo， 160 Japon 

られない。さらに BergdollらはEntEが EntAと一-

部共通性を有し，相互に交差中和反応が生じると報告

している。

今回， Ent Eの精製を行ない，その特異性を確認す

るとともに， Bergdollらによって指摘された EntEと

Ent A との共通抗原の存在をより背帝国に検討を行な

ったのでその結果を報告する。

材料および方法

使用菌株

Ent E産生には， Bergdollらによって報告6) された

Ent E産生標準株 Staphylococcus aureus FRI 326、

を用いた。 ζの菌株はFDAのDr.Bennetより分与され

たものである。

培地および培養方法

毒素産生には Katoら13)が幸良告した NZ-Amine培地A

を用いた。

NZ-Amine培地を1，000mlコルベンに 500mlずつ分

注し121C15分間高圧滅菌した。

あらかじめ，乙の培地にEntE株の普通寒天培養菌

の 1白金耳を接種し，35C18時間培養した培養菌液をp
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各コルベンl乙5mlずつ接種して35C24時間振還(振巾

7.2cm 110回/分〉した。培養後， 12，000rpm， 21/hr 

の流速で連続遠心して得られた上清を出発材料とし

Tこ。

Reference toxins とその抗血清

ゲノレ内沈降反応l乙用いた refrenceEnt E とその抗

血清はDr.Bennetより分与されたものを用いた。

reference toxins A......，D とそれらの抗血清は，われ

われが精製，作製したものである。

α溶血審の測定

各精製過程における α溶血毒(以下HLと略〉の力

価は，各フラクシェンの2倍連続希釈液0.5mll<::.1持ウ

サギ血球液0.5mlを加え， 37C 1時間反応後， 完全溶

血を示す最高希釈をもって表わした。

タンパクの測定と定量

Ent Eの各精製過程におけるタンパクの測定は280

nmの紫外線吸収により，その定量は Lowry法14)に

よった。

ゲル内沈降反応

各精製過程におけるEntEの検出はreference抗Ent

E血清を用いて Casmanのmicroslideゲ、ル内沈降反応

15)により行なった。

精製EntEの免疫学的特異性の検討は抗EntA......E

血清を用いてOuchterlonyのゲ、ノレ内沈降反応により行

なった。

抗血清の調整

EntE精製過程の step1で得られた画分l乙ホノレマリ

ンを0.1%の割合i乙加え，37C48時間反応後， Freund's 

，complete adjuvant (Difco)の等量と混合し，その

1mlを1週間々隔で 4回ウサギ筋肉l乙接種した。さら

に追加免疫として，ホルマリン未処理のものを，同様

にadjuvantと混合し，その 1mlを1週間々隔で4回ウ

サギi乙筋注し，最終接種の 7日後に全採血して抗血清

を得た。この抗血清を抗粗 EntE血清とした。

特異抗EntE血清は，乙の精製における最終探品を

Freund's complete adjvuantと等量混合し，その1

mlを1週間々隔で6回ウサギに筋注し，最終接種の 7

日後i乙全採血して得たものである。

ディスク電気泳動

Reisfieldらの方法11) により 7.5%ポリアクリノレア

ミドゲル (pH4.3)を用いて行なった。

免寵電気泳動

0.05MベロナーJレ緩衝液(pH8.6，イオン強度0.05)

1%寒天 (Specialagar Noble， Difco)を用いて行

なった。

Ent E の催吐活性

精製EntE10mcgを含む毒素液1.Omlをカニクイサ

ル (IVIacaca irω，体重 2Kg) 1乙静脈内接種し幅i吐

発現の有無により催吐活性を判定した。

催吐活性の中和試験

精製EntElOmcg/mlの 1.0mlと対応する抗血清お

よび他の型の特異 Ent抗血清の 4倍希釈液1.Omlを

混合し， 37C3時間反応後， 5CI乙一晩放置したもの

をカニクイサルl乙静脈内接種し， O&;吐発現の有無によ

り判定した。

実験成績

1精製

Ent Eの精製は Schantz らの EntA精製法17)と

五十嵐の EntD精製法9)の組み合わせにより表 1の

ととく行なった。

Table 1 Purification procedure of entertoxin E 

Culture supernatant (NZ Amine) 

Step 1 Chromatography 011 Amberlite CG-50 

Step JI Chromatography on CM cellulose 

Step][ Chromatography on DEAE cellulose 

Step lV Rechromagotarphy on DEAE cellulose 

Step V Gel filtration on Sephadex G-75 

Step 1， 培養上清 2011<::.精製水を801加え， ζれ

をリン酸でpH5.61乙修正する。乙の中l乙0.005Mリン

酸緩衝液く以下PBと略)pH5.6で平衡化した Amber-

lite C G 50 (2.5x45cmカラムの80%量〉を加え，室

温で2時間撹持して EntE をイオン交換体i乙吸着さ

せる。 Entを吸着したイオン交換体を10倍量の精製水

で3回洗糠後カラムi乙充てんし，クロマトグラフィー

を行なうと，図 11乙示したととく 0.5MNaCl加0.5

MPB， pH6.2で、溶出する280nm吸収の大きな画分が

得られた。乙の画分l乙はゲ、Jレ内沈降反応はより EntE 

の存在が確認された。しかし，そのほかにも HLやそ

の他の多くの菌体由来の挟雑物が含まれていた。乙の

面分を集めて精製水i乙透析し限外?戸過膜 UMI0Am-

icon Co.)で 1/10量lζ濃縮後凍結乾燥した。

Step JI. step 1の凍結乾燥試料を 0.01MPB，pH 

5.6で溶解し，乙れを同一緩衝液l乙透析後 pH5.6!乙修

正した。乙の溶液を O.01 MPB， pH5. 6で平衡{じした

CMセノレロース (Carboxymethyl cellulose，Brown 

Co.)のカラムクロマトグラフィーにより精製した。
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同 I 0.5M PB(pH6.2) 

33OLO附|

50 100 

Fraction No. (20ml/fraction) 

Fig. 1. Elution pattern of enteroto・

'xin E from a column of Amberlite CG 

50. Twenty 1iters of a staphylococcal 

culture supernatant was added with 80 
litters of distiled water; 100 liters volu-

m was adsorbed on Amberlite CG50 e-

quilibrated with 0.005M phosphate bu-
ffer， pH 5.6， with starring for 2 hours. 

FoIlowing this， this lesin was paked in 
a column， 2.5 x 45 cm and chromato-
graphed. Flow rate ; 100 ml per hr : so・

1id line ; absorption at 280 nm : arrows ; 

eluant. Enterotoxin E tested by immu-

nodiffusion test to refrence antiserum 

was presented in the hatched peak. 

3.0 

;2ι山0
6 I I 0.0仰7配MPB(r辻剖-16.沿8的) 

o I I I 

50 100 150 200 

Fract ion No. (lOml/fr日ction)

Fig. 2. Elution pattern of enteroto-

xin E from a column of CM cellulose. 

The fraction from purification step 1 

was chromatographed on CM cellulose 

equi1ibrated with O.OlM phosphate bu-

ffer， pH 5.6 : column size ; 2.5 x 83 cm 
: flow rate ; 70 ml pe1' h1' : solid line ; 
absorption at 280 nm. 

図21乙示したととく，大部分のタンパクは 0.07MPB

pH6.8で溶出される。 EntEはこの間分に認められる

が， HLもこの回分lこ共存しており，乙の stepでは

Ent E と日Lを分間する ζ とはできなかった。乙の函

分を精製水l乙透析した後凍結乾燥した。

Step ]Jl. EntとHLを分画するためにわれわれが

Ent A円 C7)およびDめに使用したDEAEセルロ{ス

( diethylaminoethyl cellulese Brown Co.) カラム

クロマトグラフィーによる精製法を EntEの精製に応

用した。すなわち， step JIの凍結乾燥試料を 0.05M

グリシン緩衝液， pH9.51e:溶解し， pH9.5 tc:修正後同

一綬衝液で平衡化したDEAEセルロースカラムクロマ

トグラフィーを行なうと，図 31乙示したととく 2つの，

S I 
ロ

0.3M NaCl in 0.05M glycine buffer 

富 10.05M、'glycinebuffer I 
~0.5ri' =".'-<pH9.'5) J 

。

50 100 150 200 
Fraction No. (10ml/fraction) 

Fig. 3. Elution pattern of Enteroto-
xin E from a column of DEAE cellulose. 

The enterotoxin fraction of purification 

step II was chromatographed on DEAE 

ceUulose equilibrated with 0.05 M gly帽

cine buffer， pH 9.5: column size; 2.5 

x 90 cm : flow 1'ate ; 70m1 pe1' h1' : solid 
line ; absorption at 280 nm. 

280nm吸収の画分l乙分固された。

Ent Eは DEAEセルロースiこ吸着する回分i乙存在

し， HLは素通りする回分l乙存在した。乙の EntE函

分は抗粗血清l乙対するゲル内沈降反応で，なお 3本の

沈降線を形成したo

Step W. step ]Jlの EntE 回分を精製水に透析し

て脱塩後，さらに0.05Mグリシン緩衝液に透析して塩

濃度を平衡にした。乙の溶液をpH9.51乙修正したのち

0.01 
~ 10.05M glycinebuffer (pH9.5) 

員" gradtent̂ 
11 1¥ 10.3ぢ

~0.05ド+ 1¥ _/ぺ E

o I 1¥/ iO.2u 
か/丸一一「 10.1さ

40 150 200 250 
Fraction No. (3ml/fraction) 

Fig. 4. Elution of enteτotoxin E fr-

om 1'echromatography on DEAE cellul-
ose. The ento1'otoxin E f1'action of pu-

rification step III was chromato1'grphed 

on DEAE cellulose equilib1'ated with 

0.05M glycine buffe1'， pH 9.5 : column 
size ; 1. 5 x 30 cm : elution gradient ; fro-

m 0 to O. 3M N aCl linear g1'adient in 

O. 05M glycine buffe1'， pH 9.5 : flow rate 

; 40 ml pe1' h1': solid line; absorption 

at 280 nm. 
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同一緩衝液で、平衡化したDEAEセノレロース1(.applyし

再クロストグラフィーを行なった。図41乙示したとと

くOMと O.3M NaCl加グリシン緩衝液， pH9.5による

による lineargradien主elutionIこより溶出すると，

EntEはO.03M.-..0. 15M NaCl 濃度で溶出する画分l乙

認められた。 ζの画分はゲノレ内沈降反応により抗但

Ent E血清J乙対して 1本の沈降線を形成レた。 ζの回

分を集め，精製水J乙透析後凍結乾燥した。

Step V. step町の凍結乾燥試料を 0.05MPB，pH 

，6.51乙j容解し， Sephadex G幅75(Pharmacia Co.)カ

ラム R appIyレゲ、ル炉過を行なった。 その結果は図

0.01 I 
0.05:'v1 PB(pH6.5) 

百
ロ
Cコ

~ 0.0051-
Q 。

50 100 

Fraction No. (3mljfraction 

Fig. 5. Elution pattern of enterot-

.oxin E from a column of Sephadex 

G 75. The enterotoxin E fraction of 

purification step IV was passed thro-

ugh a Sephadex G 75 column equili-

brated with 0.05M phosphate buffer， 
pH 6.5 : column size ; 1. 5x90 cm : 

gel filtration buffer; same as the e-

quilibrated buffer: flow rate ; 10 ml 

per hr : solid line ; absorption at 280 

nm. Emetic activity by monkey test 

was presented in the hatched peak. 

51乙示したととく， 1つの大きなピークとそれに続く

小さなピークをもっ2つの回分に分間色れた。 EntE 

は前の大きなピークに存在した。そ乙で，われわれは

乙の画分をEntEの最終探品とした。

最終標品の催i止活性をカニクイサルへの静脈内接種

はより検討した結果， 1mcgを投与したサノレは 1時間

以内l乙典型的なn毘吐を示した。また，最終標品は乙の

ものでウサギを免疫して得た抗血清とのゲ、ル内沈降反

応において， 1本の沈降線を形成した。さらに ζの沈

降線はreferenceEnt Eとその抗血清との間に形成さ

れる沈降線と完全に融合した。 ζれらのことから今回

得た最終探品は免疫学的に単一な EntE であるとと

が確認された0

1 各精製過程における免疫学的，物理学的検討

図6は各精製過程における画分と抗粗 EntE血清

Fig. 6. Immunodiffusion test of 

enterotoxin E fraction of each purifi-

cation step. Center well ; anti crude 

enterotoxin E serum. Peripheral wells 

1; fraction of step 1: II; fraction of 

step II : III; fraction of step III : IV; 

fraction of step IV: V; fraction of 

step V. The plate was allowed to 

stand in a moist chambe1' at 1'oom 

temperature for 48 hr二

との Ouchterlonyのゲル内沈降反応を行なうた結果

を示したものである。図から明らかなごとく，精製が

すすむにつれ沈降線はuliJi次減少し，最終楳品は 1本の

沈降線を形成した。さらに，各精製過程における Ent

E画分を免疫電気泳動を行なうと図 7Iこ示したととく

Ouchterlony のゲ、ノレ内沈降反応、の場合と同様の結果

が得られた。すなわち，最終探品は抗粗 EntE血清

l乙対して単一な沈降線のみを形成するとともに，特異

Fig. 7. Immunoelectrophoresis of 

ente1'otoxin E fraction of each purif-

ication step. Immunoelectrophresis 

was carried out with 1 % agar in Ve-
ronal buffer (pH 8.6， ionic strength 

0.05)・Samples were allowed to 

migrate fo1' 2 h1' with a potential dr二

op of 5V per C111. 
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抗 EntE血清との反応においても 1本の沈降線を形

成した。さらに， step 1の粗毒素も特異抗 EntE血

清との反応により 1本の沈降線を形成した。

各精製過程の試料をディスク電気泳動を行なった結

果を図8fこ示した。免疫学的検討の場合と同様l乙，パ

Fig. 8. Disc gel electrophoresis 

pattern of enterotoxin E of each pu-

rification step. The cathod for gel 

columns are at the bottom. Gel colu-

mn 1; fraction of step 1 : 2 ; fraction 

of step II : 3 ; fraction of step III : 4 

; fraction of step IV : 5 ; fraction of 

step V. All the samples were applied 

to 7.5% polyac1ylamid gel， pH 4.3. 

ンド数は精製過程がすすむにしたがって減少し，最終

探品は 1本のバンドを形成した。

以上の結果から，今回われわれが得た最終標品は免

疫学的にも物理学的にも単一な高度比純化された

EntEである乙とがii宮認された。

Fig. 9. Immunodiffusion test for di-

stinction of antigenic types of entero・

toxins， A・E.

As labeled，each of enterotoxin A， B， 

C， D， and E put in the peripheral 

wells at concentratoin of approxima・

tely 100 l11cgjml. A anti pure entero働

13 

toxin E serum was put in the central 

well. The plate was allowed to stand 

in a moist chamber at room tempera-

ture for 48 hr. 

J[. Ent E の特異性

精製 EntEの免疫学的特異性を検討するために，

すで、にわれわれが精製を行なった EntA~D とその

特異抗血清および精製 EntE とその特異抗血清を用

いて Ouchterlonyのゲ、ル内沈降反応を行なった。その

結果，図9f乙示したととく精製 EntEは抗 EntE血

清とのみ沈降線を形成し，他の既知の抗血清とは沈降

線を形成しなかった。

一方，精製 EntEの催吐活性が各型の抗 Ent血清

によって中和されるかいなかを，サルへの投与実験に

より検討した。精製 EntE (10mcgjml) と既知の

抗 EntA-D血清および今回作製した抗 EntE血清

のおのおのと反応後，サノレi乙静派内接種した。その結

果は表]ll(示したように，精製 EntEは抗 EntE血

清によってのみ完全比中和され，供試レた 2頭のサJレ

は曜吐を示さなかった。とれに対して既知の抗血清と

反応した毒素を投与されたサルは，対照の無処理毒素

を投与されたサJレと同様民全て騒吐を生じた。

Table 1I Neurtalization of enterotxin E 

Enterotoxin E Antiserum Emesis in 

(mcgjml) monkeys 

10 None 2/2 

10 E 0/2 

10 A 1/1 

10 B 1/1 

10 C 1/1 

10 D 1/1 

Monkeys vomittingjmonkeys chalIenged 

(intravenous injection) 

以上の結果から，今回われわれが得た精製探品はゲ、

jレ内沈降反応および生物活性の面から単一な EntE 

である ζとが確認された。

考 察

ブ菌 Entの産生は型によって異なり， Ent Bがも

っとも産生量が多く，至適産生条件下で、は500mcgjml

もの毒素が産生される 13)。ついで EntCが 30mgjml

Ent Aや Dは 5mcg/mlもしくはそれ以下の重しか
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産生されない13'的。したがって Entの精製は大量に産

生される EntBではもっとも容易であり，乙の毒素

についてはすでにアミノ酸配列まで明らかにされてい

る18)。

これに反して，産生量の少ない EntA や D では

精製が非常l乙困難であり，しかも精製過程における損

失も大きく，純品を大量に得る乙とが困難であるた

め，特lこ EntD にいたってはその物理化学的性状す

らいまだに明らかにされていなし'0
Ent A， CおよびDの精製においてもっとも障害と

なるものは， ζれらの Entの産生条件において多量

のHLが産生きれ，乙れまでに Bergdoll一門の研究

者によって報告されてきた Entの精製法では， Ent 

とHLとを完全に分離するととはできない乙とが五十

嵐めによって報告されている。

今回， Ent Eの精製を Bergdollら12) の方法によ

って行なったが，すで、にわれわれが EntA， Cおよび

Dで経験してきたごとく，本毒素においても HLを分

離する乙とはできなかった。そこで， DEAEセルロ

ースクロマトを EntE の精製にも応用した。その結

果，乙のクロマトによって Ent とHLを完全に分画

する乙とができた。 EntEの精製においても障害とな

っている HLの分固には， DEAEセルロースクロマ

トが有用な方法である乙とを確認した。

Fig. 10. Immunoelectrophoresls of 

purified enterotoxin E and A. 

Immunoelectrophoresis was carried 

out 1 % agar in Veronal buffer for 
examination of a common antigenic 

constituent in enterotoxin E and A. 

Samples were allowed to migrate for 

2 hr with a potential drop of 5V per 

cm. The slide was stood in a moist 

chamber at room temperature for 48 

hr. 

本実験で得た EntEの最終探品は，免疫学的にも

物理学的にも単一であり，既知の抗血清とのゲ、Jレ内沈

降反応およびサノレの催吐活性の中和試験のいずにおい

てもその型特異性が確認された。一方， Bergdollらの

報告6)f乙よれば， Ent E は抗 EntA血清によってサ

ル l乙対する催吐活性が中和され， ゲル内沈降反応に

おいても一部共通性を有するとされている。さらに，

Ent E と EntAのアミノ酸組成は非常によく類似し

ているので， ζの両者は抗原的にも近縁の関係にある

ζ とを指摘している。そ乙で，われわれは今回得た精

製 EntEとその特異抗血清を用いて両 Ent間の共通

性を検討したが，図10で示したととく免疫電気泳動に

おいてもその共通性は確認できなかった。

また， Ent A (lOmcgjml)を抗 EntE血清を用い

て中和し，サノレi乙静脈内接種した結果，表J1U乙示した

ととく中和は成立しなかった。当然の乙とながら，抗

Ent A血清ではその催吐活性は完全比中和された。

Table ]l Neutralization of 

enterotoxin A 

Enterotoxin A Antiserum Emesis in 

(l11cgjml) l110nkey 

10 None + 
10 A 

10 E 十

われわれはし 1ままでに EntA，_， Dの精製を行ない

その特異抗血清を作製し，これらを用いてブドウ球菌

食中毒の実態と自然環境での Ent産生性ブドウ球菌

の分布について検討‘してきた。今回得た精製 EntE 

とその特異抗血清を用いてその検討を行なう乙とによ

り， Ent産生性ブドウ球菌の生態学的態度がより一

層明らかとなり，ブドウ球菌食中毒の実態解明と予防

につながるものと思われる。

結論

ブ菌 EntE産生標準株 StαphylococcusaUTCωF  

R 1 326を用いて，その NZ-Al11ine培養上清を出発

材料として AmberliteCG 50， CMセルロース， DE 

AE-セルロ{スによるカラムクロマトグラフィーと

Sephadex G帽75ゲ、Jレ炉過の組み合わせによって Ent

Eの精製を試み，免疫学的および物理学的に単一な探

品を得ることができた。
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精製 EntのサJレl乙対する催吐活性は対応する抗血

清によってのみ特異的l乙中和され，抗 EntA，B，Cお

よびD血清のいずれにも中和されず，本標品の免疫学

的特異性が確認された。

Ent E と EntA の共通性は，本実験の精製1景品

において確認する乙とができなかった。したがって，

われわれの精製襟品はより高度に純化された EntE 

であると結論される。

~ft gC 

〈本研究の概要は日本細菌学会第47回総会昭和49年

4月2日l乙発表した〉。
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本邦食品の糸状菌汚染に関する研究

東京における市販緑茶葉についての調査成績

日 広*諸角 聖*和字慶朝昭*

坂井千三宇善養寺 i告*

Studies on Fungal Contarnination of Foodsuffs in J apan : 

Fung.al Flora and Incidence of Toxin-producing Fungi in 

Green Tea Leaves Marketillg in Tokyo 

HIROSHI HITOKOTOペSATOSHI MOROZUMI*， TOMOAKI W AUKEヘ
SENZO SAKAI* AND HIROSHI ZEN・YOJI*

From 59 batches of green tea leaves on the l11arket in Tokyo， 9，362 strains of fi1amentous fungi 
were isolated， of which fungal count per gral11 ranged between 3 ancl 799 (average， 164). A pre帽

dOl11inat fungal species in these isolates was Aspergillus awa17wri which was nUl11erated 2，595 

isolates (27.9). Results of mycotoxin bioproduction test clemonstratecl that 259 ofどJi.ver:ゴ‘si守

iso叫la討teclf企ro印lnτ往119 samples produced s坑terigmτna批tocyst“inwhen culturecl in YES med出ium.

On the other hand， the samples in different stages in manufacturing process for the preparation 

of green tea leaves were examined in relation whith the serch of source of fungal contamination in 

the marketed leaves. A.αwam01・iwas also found to has contaminated the manufactural samples. 

To the contrary， most of other genera of contaminants frequently found on the commercial leaves 

were little detected， and these counts were also only a few from the manufactural samples. It 

was seemes that aboundant fungal contamination in the marketed leaves was tooI王 placeduring the 

various treatments， i.e. selection， arrangement and packing， of the final manufactural products. 

1 緒言

著者らは，これまでに，わが国の市販食品における

糸状菌汚染，乙とに発がん性毒素産生性の糸状菌によ

る汚染の実態を明らかにする目的で，比較的l史食顕度

が高くかっ長期保存に耐えうる食品について有毒糸状

菌の汚染を調査し報告してきた1一九

一方，これまで製品として茶菜類(日本茶および紅

茶〉の糸状菌汚染に関する報告は全くなく，もっとも

一般的民飲用されている煎茶いわゆる緑茶菓における

汚染の実態は全く不明である。

そ乙で，今回は市販緑茶葉をとり上げ，その糸状菌

中東京都立衛生研究所微生物部細菌第 1研究科

160東京都新宿区百人町 3-24-1
ネ Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku 
Tokyo， 160 Japan 

汚染状況，分離菌の毒素産生能および毒素産生菌の緑

茶葉l乙おける毒素産生性について検討したのでその成

績を報告する。

2 実験方法

1 )試料

供試した緑茶葉は1973年4月より 7月までの間に主

として都内の食料品庖で、購入した59検体で、ある。これ

らの試料の産地，品種および等級等の区分は不明で、あ

る。

製品緑茶葉の製造過程にお付る糸状菌の汚染調査は

1973年 7月静岡県下の設備，労働条件等の異なる 2つ

の製茶工場について加工々程に従って各段階での試料

を尿取して行なった。なお，乙れらの試料はいずれも

薮北種の 2番茶のものであった。

2)糸状菌の分離

糸状I~Tの分離には， ChloramphenicoI 100μgjml添
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Table 1. 

Fungal Counts Made on Commercial Green Tea 

Leaves 

I N umber of fungi 
Number of I estimated \C""~.u.a~c;u IMoisture % 

samples testedi D~___ 
j Range I Average 

!日脚aml叫 ramI 5.4 
Table 2. 

lncidence of Fungi in Commercial Green Tea 

Leaves 

Fungal Count(弥〉

o

d

O

0

0

0

1

ょ
っ
“

2
q
d
E
b

A
A
Q
d

つd
q
u

ワム

1
ょ

A
T

n
U
四

h
d

ヴ
d

p

o

a

d
せ

り

ん

59 

(43.2) 

(27.4) 

(7.8) 

(6.7) 

(0.2) 

(0.1) 

(0.03) 

(0.4) 

group 

11 

11 

11 

か

11 

r

s
山

日

}

;

O

M

h

r

上

山

ω.•• 
万

四

月

仙

叫

払

f

口

・

削

ぽ

・

間

百

m

m

・
-

e

U

1

れ

ル

U

g

v

b

g

v

G

H
イ

7
刀

げ

G

・

M

m

F

山

川

町

β

P
附

f
つ

・

・

・

・

・

は

は

A

A

A

A

A

A

A

o

 

qu u
 

n
 

e
 

G
 

Fungs 

加 PotatoDexsrose Agar(以下PDAと略す)，ブド

ウ糖20%添加 PDAおよび 5% NaCI 添加 Czapec-

solution Agarの計3種の平板培地を使用した。

分離培養は，検体 5gt乙滅菌希釈液 (0.05%寒天液

45mlを加えブレンダー(日本精機K.K.製・東京)I乙

かけ， 4，000rpm， 3分間破砕撹はんし，さらに適当

に希釈したのち，その 1mlを各平板に塗沫培養する

方法を用いた。試料を接種した平板は250，7~10 日培

養した。その間，連日観察して発育してきた集落をP

DA斜面培地K移|直し， 250
， 10日間培養したのち，

乙れを以後の同定操作lζ供した。

菌種の同定法は前報1)の記載に従った。

3)そのイ也

対照用標準マイコトキシン，試料中の含有水分間IJ定

法，マイコトキシン産生用培地，マイコトキシン産生

用参考株，マイコトキシン検出法， Cleen up法およ

びTLC法等については，いずれも前報の記載1)に従

った。

3 実験成績

18 

(42.5) 

(10.0) 

(1.1) 

(0.7) 

(0.5) 

(0.3) 

(0.3) 

(0.2) 

(29.4) 

3963 

932 

103 

63 

50 

27 

23 

17 

2748 

Genus Penicillum 

P. citrinum 

P.巴X;ヤanSU1n

P. frequentans 

Ramigena 

P. fimiculosum " 

P. brevi・compαctw:孔々

P. roqueforti か

Other series 

senes 

" 
か

11 

1 )緑茶葉における汚染糸状菌数

市販の緑茶葉59検体における検出糸状菌数を Table

11(.示した。すなわち，糸状菌の全く検出されなかっ

た検体が 1例認められたほかはいずれも 1g当りの検

出糸状菌数は 3-799個で、平均164j園jgという，よく乾

燥された試料にしては比較的多い汚染直量で、あった。

また，乙れらの試料の水分合量は3.2~7.4%(平均5.4

(8.9) 

(1. 0) 

(0.6) 

(0.5) 

(0.4) 

(0.4) 

(0.3) 

(0.3) 

(2.2) 

798 

102 

59 

42 

40 

38 

26 

25 
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。 lvlucor

。AureobasidiuJn 

Phoma 

H花lllemia

Alternaria 

Paeci・lomyces

Rhizopus 

Other fungi 

h
v
O
ん
ザ

11 

1; 

(100) 

3)分離菌株のマイコトキシン産生能の検討

Table 3 I乙示した既知マイコトキシン産生能を有

すると思われる菌種について，その産生能を SLおよ

びYES培地を用いて検討した。

すなわち，A. flavllsおよび RhizOlうussp.につい

ては aflatoxinの，また A.versicolorおよび A.

sydowi については sterigmatocystinの，さらにA.

9362 Total 

%)であった。

2)汚染糸状菌の菌種分布

分離した糸状菌の菌属ごとの分布状況を Table2 

K示した。すなわち，最も多く検出された菌属は

Aspergillllsで全検出菌の 43.2%を占め，次いで

Penicillum属が42.5声認められ，乙の両属で全体の85

%以上を占めていた。そのほかに Cladosporiul7l属が

8.9%， JVlucor属が 1%の検出率で，そのほかの菌属

はいずれも 1%以下であった。

緑茶葉から検出された Aspergillω 属のうちで検出

頻度の高い菌種は A.awamori (A. niger group)， 

A. relうens(A. glaucus group)， A. versicolorおよ

び A. sydwi (A. versicolor group) などであっ

た。一方，Penicilliu7n 属の中では，P. stelui (P. 

citrinuJn series)， P. crustosum (P. expansulil 

series) および P.β-equentans (P. frequcntans 

series)などの菌種が高頻度l乙認められた。
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，ochraceusについては ochratoxinの産生能を検討し

た。

その結果 19検体より検出された A.versicolor I乙

Sterigmatocystin産生能を認めた。 しかし， その他

Table. 3. 

Mycotoxin Producing Ability of Isolates from 

Commercial Green Tea Leaves 

INo. ofl No. of toxin I Produced 
Fungus r;:;ln<-~ .. t~~~~'"::~~~ cv~::~; ，.，I i isolate Iproduced strainl toxin 

A. vers仰 lorl 438 '259 (2.8) ，田ngm.a-
=~V I ~~V ¥. -.  V / I tocystin 

A. sydowi I 193 I 0 (一〉

Rhizopω5ι24  I 0 ¥ (ー〉

A. ochmccus¥ 22 ¥ 0 (一〉

A. flavω¥  3 I 0 I (一〉
Total 680 I 259 (2.8) 

( ): percentage per all isolates 

の菌株にはいずれもマイコトキシン産生能は認められ

なかった。

4)続茶葉の加工々程における糸状菌汚染

市販の緑茶菓の糸状菌汚染を検討すると同時に，こ

れら製品の加工々程における糸状菌汚染の実態を明確

にする目的で，設備，労働条件等の異なる A，B，2つ

の製茶工場を対象にし，それぞれの加工々程における

試料の採取を行い，各試料についての糸状菌汚染を前

記同禄の方法で検討した。その成績を Table4 Iζ示

した。

加工原料である生葉についてみると，その汚染菌数

は1g当り 18，387個 (A工場〉および11，703i囲 (B工

場〉といずれも極めて高い汚染が認められた。また，

その探検出された菌属は，Altenzaria， Plw771a， 

Cladosρorium， Fusarium.および PeniciUum 等で

あった。

Table 4. Distribution of Fungi in the Green Tea leaves in l¥在anufacturingProcesses 

Fresh Steam 
Factory Fungus leaf heating 

Asρθrgillus 67 

PeniciUiuJll 27 

CladoslうoriuJn 53 

Fusαγillm 107 

A 1可aUemiα

Phoma 600 

ii1uC01・

Other fungi 17，600 

Total 18，387 67 

Aspergillus 

Penidlliuln 7 13 

ClαdosporizιJ/l 167 13 

Altenzαria 4，133 10 
B Fllsarillln 3 

A.rthriJlillllL 

Other fungi 7，393 

Total 11，703 36 

Moisture (average) 77.6 77.2 

第 1工程として生葉を90
0の蒸気中を通過させると，

生葉で認められた汚染i誌の99%以上は殺菌されてしま

う。その結果，汚染菌数は 1gあたり67個 (A工場〉

および36個 (B工場)と|歪めて少数検出されたにすぎ

なかった。また， A工場の試料では ζの段階で、新fこな

;汚染菌として A.awαl7loriが認められたのに対・し，

Rubbing 
Dryng・

1 st 2nd 3 rd 4th 

607 827 220 163 3 

60 93 100 10 3 

3 10 

、3ラ

3 

667 920 326 173 19 

417 6 17 

7 17 6 13 

3 13 

7 

7 

3 3 正'ヲ》

。 14 437 21 46 

66.7 44.5 32.0 11. 3 3.3 

B工場の号制ヰで、は PenialliulJl， CladosporilllJlおよ

び Altenzariaなどがわずかづっ生成していた以外J乙

は新たな汚染菌は認められなかった。

次J乙，前;述の蒸気通過後の試料は熱風乾燥されなが

ら種々の採ねん操作が行なわれる。 A工場において

は，探ねん操作の第 1段階である粗探機処理後の試料
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1 gあたりの汚染菌数は 667{国，第2段階の探ねん機

処理後では 920個，第3段階の中援機処理後では 326

{回で，最終段階の精援機処理後では 173個であったo

A工場と同様の加工操作による B工場の場合では第 1

段階から第4段階までの試料 1g当りの汚染糸状菌数

は， 0， 14， 437および21個であった。また，乙の時の

菌種分布についてみると河工場の試料に共通して A.

awamoriが高率に認められ，全検出菌の約 90%を占

めていた。乙のほかにA工場では，Penicillium， Cla-

dosρoriuin および AlteJ7zar均等の菌属が認められ

た。採ねん操作工程における汚染菌数の増加は明らか

に工場内のじんあいないしは加工機械からの汚染l乙起

因するものと考えられる。

探ねん操作終了後の乾燥工程における両工場の試料

はいずれも A.aw仰 loriの著減と共に汚染菌数もそ

れぞれ 1g当り 19および 3{聞と著るしい減少が認めら

れた。 ζの操作を終えた試料は乾燥粗製茶として次の

選月iJ. lnic合等の操作を経て完成品となり市場l乙出され

る。しかし，今回の調査では乙の乾燥粗製茶以後の選

73IJ・配合等の行程における試料については検討できな

カ〉っfこ。

なお，加工々程における採取試料の汚染I~iのうち既

知マイコトキシン産生能を有すると忠われる糸状菌と

しては Fusarill}}Z属以外は認められなかった。

5)緑茶葉における毒素産生の検討

緑茶菓が sterigmatocystin産生性 A.'uersicolDJ婚

による汚染をうけていたという事実に基ずき，果し

て，綜茶菓が毒素性産生株の毒素産生用基質となり得

るか否か，検討した。その方法は乾燥緑茶菓各10gを

1時間脂製水中lこ浸演したのち，よく水切りをしてか

ら1210，15分間高圧滅菌をしたものに，今回の分離

株である sterigmatocystin産生性 A.verSZ:color T-

1-bおよび aflatoxin産生用参考.j%iL Tαrasiticus 

NRR L 3000のPDA斜面 250，10日間培養菌の各

1白金耳量をi妾陣:レfこ。これを 250，10日間培養のの

ち，その毒素産生の有無を常法lこより検討した。その

結果，これらの緑茶葉中には sterigmatocystinおよ

び aflatoxinの産生・蓄積は認められなかった。

4 考察

わが留の緑茶菓は，他の食品の場合と向{おこ国内産

の原料のみならず台湾，件国および中国等の近隣諸国

からの輸入品と配合されたものが多い。しかし，乙れ

らの配合の程度は全く不明であった。ただし，一般的

には市販の販売価格の高い製品ほど国内産茶菓のi~jG合

比が高いといわれている。

茶葉類は吸湿により敏感l乙風味が変り，吸湿の程度

が増すにしたがって品質の低下を来たすと考えられて

いる。ちなみに，著者らの調査した市販品の水分合有

量は3.2~7.4%で平均 5.4% であった。

緑茶菓は，その加工々程で火入れという加熱処理が

行なわれることから，穀粒ないし穀粉等と異なり，そ

の汚染糸状菌数もi歪めて少ないものと考えられた。し

かし，調査の結果，その菌数は予想l乙反して 1g当り

3~799，平均 164 {固という高い値を示した。そこで，

乙れら汚染菌の大部分は二次汚染によるものと考え，

静岡県下の 2つの製茶工場を対象に各工程毎K採取し

た試料lζついて糸状菌汚染を検討した。その結果，生

葉由来菌の99%以上は最初の加熱処理工程で死滅する

乙とが判明した。しかし，加工々程中の各段階で工場

施設を介して二次汚染菌あるいは一次汚染菌のうちの

一部が二次的に加工々程中の緑茶葉を汚染したとみら

れる結果が認められた。

と乙ろで，生葉から検出された汚染菌は Penicil-

liu7ll， Cladosρoriu1Jl， Fusarium， Phomaおよび

Alterl1ariα などの各菌属で，そのうち本来茶樹の病

害菌とみられる菌属はFusarium6，7，8，¥Alterl1aJ・仰の

および Phoma6，g，10)の各菌属で、あり，外国における例

としては，さらに Cladosρorium10
) があげられてい

る。しかし，今回採取した生葉試料は薮北種 2番茶

で，いずれも極めて良質のものであり，前述の病害菌

による病害をうけた茶葉は全くなかったものと推察さ

~'ttこ。

つぎに，市販緑茶菓と工場における各製造段階の試

料との間lこ検出菌種の一部相関性が認められた。しか

し，市販緑茶葉!こみられた大部分の汚染菌は乾燥粗製

茶から市販品に至る問に行なう選別・配合等の操作中

における新たな二次汚染lζ起因するものと推察された

が，今回の調査では，乙の選別・配合等の段階の試料

は採取できなかった。

椋茶菓の多数の汚染糸状菌の中lこは発がん性マイコ

トキシンj室生株の存在が疑がわれ，事実今回の成績で

市販品591会体のうち19検体より分離した 259株の A.

'versicolor t.こsterigmatocystin産生性を認めた。

前述のC、とく縁茶葉は発がん性毒素を産生する糸状

菌!こより高度に汚染されていることが判明したので，

つぎに著者らは緑茶葉が aflatoxin および sterig-

matocystin 産生用基質となり得るか否か検討した。

現在までに得られた成績で、はそれらのマイコトキシン

の産生は否定的で、あったが，乙の点については今後さ

らに詳細な検討が必、3さであろう。また，市販緑茶菓lこ



東京衛研年 報 25，1974 21 

おける水分合有量は3.2'"-'7.4%，平均 5.4%という低

い値であり，一般lここのような低い水分合量Jこおいて

は糸状菌は全く発育する乙とができないと言われてい

る11-1め。したがって，緑茶葉汚染糸状菌の産生代謝物

l乙起因するヒトの発がんについての危険性は少ないも

のと考えられる。

一方，大量の糸状菌iこより汚染された市販緑茶葉は

吸湿等lこより糸状菌の急激な増殖を許し，ひいては茶

葉の変敗ならびに種々の代謝産物の産生・蓄積の危険

牲をも伴なうであろう。また，糸状菌の胞子はアレノレ

ゲンとしてヒトのアレルギー性疾患の発生比重要な役

割を演じているといわれている 15-20)。したがって，糸

状菌汚染の著るしい綜茶製品をI史飲した場合は人体に

対し何らかの障害をもたらす恐れがあるものと考えら

れる。さらに，市販緑茶葉の高度の糸状菌汚染は家庭

における他の食品えの糸状菌の汚染問、となる危険も大

きし'0

乙のような点から，緑茶葉においても二次汚染防止

および品質管理について緊急に適切な処置を講ずる必

要があると考える。

5 結論

市販の緑茶葉および緑茶菓製造工程における各試料

の糸状菌汚染を検討した結果，以下の結論を得た。

1) 市販緑茶葉59検体のうち58件 (98.2~りから糸

状菌が検出され， 1 g当りの汚染菌数は3-799，平均

164i闇で極めて水分合量の低い (3.2-7.4%，平均5.4

%)食品にしては多い汚染菌量であった。

2)汚染糸状菌のうち優生菌とみられる菌種は A.

azoamoriで， 47検体より2，598株(全検出菌数の27.9

%)検出された。また， ζのほかに比較的高率に検出

された菌は Cladostorium stlzaerostermu?n (7.8 

%)， A.versicolor (4.7%)， A.repens (3.5%). A. 

s_vdmι'2・ (2.1~のおよび J11ucor sρρ. (1. 0停〉などで

あった。

3) 乙れらの汚染菌のうちマイコトキシン産生能を

有する菌種として， 19検体より検出された259株のA.

versicolor I乙 sterigmatocystin産生能を認めた。

4)市販総茶葉l乙上記検出菌の 1株であるA.vel・si-

color T-1-bおよび aflatoxin産生用参考株A.para叫

siticus NRR L3000を接種し，マイコトキシンの産

生能を検討した結果， sterigmatocystinおよび afla-

toxinの産生・蓄積は認められなかった。

5)緑茶葉製造加工々程における各段階の試料につ

いて糸状菌汚染を調査した結果，市販品の汚染菌の大

部分は加工処理工程よりもむしろその後民行なわれる

選別@配合等の処理段階l乙おける汚染l乙起因すると推

察された。
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汚染カピl乙関する研究」として実施したものである。〉
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The WorId Health Organization (WHO) has evaluated the Treponema pallidum Hemagglutination 

Assay (TPHA) micro-method on the basis of quite a few reports made， fo1' exal11ple， by the 

Venereal Disease Research Laboratory (VDRL)， and has found it useful， so it is st1'ongly recom-

mending the adoption of WHO's micro-l11ethod in place of the conventional standard TPHA-l11ethod. 

Responding to this recommendation， we， therefore， performed a series of comparative tests 

between WHO's micro-method and the conventional standa1'd TPHA幽l11ethod，and devised a modified 

mic1'o-method. 

The materia1s used were a total of 314 sera， 248 of which were TPHA positive and 66 we1'e 

negative. Below are results of ou1' tests. 

Specificity and sensistivity we1'e a11 too good in both WHO's l11ic1'o司l11ethod and the conventiona1 

TPHA幽method: 100% fo1' the specificity and 94.4% fo1' the sensitivity. On the othe1' hand， the 

rate of ag1'eement of antibody tite1' between the two l11ethods was as low as 19.4%， and especially 

fo1' the case of high tite1' dilution (>1 : 1280) the WHO's mic1'o-l11ethod exhibited a considerable 

numbe1' of 10w antibody titers. 

Our modified mic1'O綱methodresulted in even higher sensitivity (98.19の thandid the WHO's 

method， with the degree of specificity (100%) rel11aining unchanged. In addition to that， the rate 

of ag1'eel11ent of antibody titer inc1'eased remarkab1y to 45.29ふ Theadvantage of our l110dified 

micro-method was a1so confinned by the 1'educed number of cases in which antibody titers lowered 

at high titer dilutions. 

As compared with the use of U cup-trays when V cup-trays were used in ou1' modified micro輔

method， eve1'y antibody tite1'， with on1y the exception of 2.9ro of the se1'a tested， agreed with that 

measu1'ed by the conventional standard TPHA圃method，inclusive of those values which we1'e not in 

exact ag1'eement but within the 1'ange pe1'missib1e fo1' the test of serum. In pa1'ticula1'， the merit 

of our modified mic1'o-method with the use of V cup廿 ayswas a11 the more apparent because said 

method fo1' the first time exhibited antibody tite1's which we1'e highe1' than those obtained by the 

conventional TPHA method and yet we1'e within the above l11entioned pe1'l11issible 1'ange. 

中東京都立衛生研究所微生物部細菌第2研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24-1
キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 
Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chol11e， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

緒 広こ3

梅毒血清反応における おでiうonema Palliduln 

Hemagglutination Test (TPHA)の有用性は，この

反応が特異性，鋭敏度共l乙優れ，検査手技の迅速，簡

便性等，その実用性も含めて，日常検査法として高く

評価1‘2，わされている。 Cox，P.M.， L.C. Logan and し
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C. Norinsり等は，乙の TPHAの特異性，鋭敏度をそ HO法〉と TPHA標準法との比較試験を実施し，つ

のままに，血清材料，試薬の減量をはかり，より経済 づいて，乙の結果l乙基づいた改良法の考案を試みて梅

性を考慮した検査法AutomatedQuantitative Micro- 毒血清診断における MicroTPHA法の標準化のため

hemagglutination Assay for Treponema palliduJJl の検討を行った.

Antibodies. (AMHA-TP) 奇報告した。 ζの検査法 材料および方法

は，多くの研究者はより他の検査法 (FTA-ABS， T A 材料一梅毒血清診断の目的で当所に送付-された

PI及び V.D.R.L-Slidetest等〉と比較検討され，そ 血清のうち， TP日A-標準法陽性血清248，同じく陰性

の優れた成績から有用性が強調されている7，6，8"10) 血清66，計314例を選び被検体とした.

一方， Worlc1 Health Organization (W.H.O.)は米 B 方法ーイ) WHO法と TPHA-傑準法とを比

国の VenerealDisease Research Laboratry (V. D. 較検討するに当って， WHO法は血清希釈操作が2倍

R.L.)が発表した Micro寸lemagglutinationAssay 希釈法， TPHA-標準法は 4倍希釈法という希釈法

for 1'r.:ρonema pallidum Antiboc1ies (MHA-TP) I乙和遣が存在するため， T P HA-標準法を WHO法

法と上記の AMHA-Tp4)法とを TPHA-Micro法の に合せ， 2倍希釈法で、抗体価を測定した。なお， WH  

椋準法 (WHOMethoc1)として採用し，従来の TPH 0法は， 1: 201c::.希釈した血清を原液とするが，乙れ

A-標準法5) Iζ替って， ζれら検査法の導入を強く推 に替えて直接，血清を原液とする血清希釈方式を採

奨し普及l乙努めている 11) 用， f也は全てWHO法iこ従った.使用トレイはU型で

レかしながら，現在まで WHO法と TPHA司標準 ある.

法の比較試験は全く未検討であって， WHO法導入に 方法一口〉改良法

際し参照とする報告も見られないのそ ζで苦々は，我 改良法を試みるi乙当っては， TPHA目標準法l乙合せ

国において広く利用されている TPHA-標準法5)I乙 てWHO法を 4f古希釈法で実施，更に抗体価の表示も，

かわり， WHO法の適応性の可否を検討する必要性を 終末濃度比を改め， TPHA目標準法と同様IL，血清希ー

考慮し，先づ，ハンドリングによるMHA-TP法(W 釈度を抗体価として表示した。又，使用する血球量も

Table 1 Procec1ure for Dilution of Reagent， Antigen and Absovent in Our M0c1ified Program 

(in 4-folc1 c1ilution.) 

Gup No. Test Serum 十 Absorbing Serum Dilution Dilutec1 Diluted 

c1iluent U nsensi tizec1 Sensitized 

m1 ml Cells. m1 Cel1s. ml 

1 0.025 0.1 1:5 

2 0.025 0.075 1:20 

3 0.025 0.075 1:80 0.0075 

4 0.025 0.075 1:20 0.0075 

5 0.025 0.075 1:80 0.0075 

6 0.025 0.075 1:320 0.0075 

7 0.025 0，075 1:1280 0.0075 

8 0.025 0.075 1:5120 00.075 

T P H Al~~~t性i去に合せ，希釈血清重の1/10量となる様 の Cupをとばし No.4のCuplc::.移す.

努めながら次の要領で抗体価を測定した 3)同様の操作を No.8 の Cupまでくり返して 1

1) マイクロタイター法のum~およびV型 Rìgic1プ : 80.......， 1 : 5120までの血清希釈列を作り，最後の希釈

ラスチックトレイヰ料に 0.025ml及び 0.05mlのマ 血清は炉紙に吸い取らせる o 4)ダイリューターを精

イクロドロッパー料ヰを使用して，改良プログラム 製水で、洗い火炎を通して冷却を待つ. 5)ダイリュ-

Table 1)通り，吸収希釈液を分注する. 2) 0.025ml ターの先端を PhosphateBuffered Saline (PBS)に

のマイクロダイリューターで被検血清をとり， No. 1 つけて検量紙料口!とでチェックした後，再びNo.1の Cup'

の CupIと入れ回転混釈を行った後， No. 2， No. 3 1，乙移す。 6)同操作をNo.3のCupまでくり返し，最
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後の希釈j夜は炉紙lこ吸い取らせる。乙の結果No.3の

Cupが 1: 80の対照， No.5以下の Cupが各々 1: 80 

r-J 1 : 5120の血清希釈列となる. 7)室温で30分間放

置して充分な吸収を行なう. 8)感作血球i乙3mlの

精製水を加え(通常は 2.5ml)均等な浮遊液とレ，未

感作血球l乙1.8mlの精製水を加えて浮遊液とする(通

常は1.5ml). 9)ディスポーザ?ブJレj主射針 (25G)を

つけたツベノレクリン用の注射簡にゴムキャップをつ

け，感作血球浮遊液を吸入する。 10) トレイをマイク

ロミキサー料*~乙セヲトし，弱j長しながら， No. 5.....， 

No. 8までの全ての Cuple.1府づっ感作血球液を滴下

する (1滴は約8〆:1:0.3〆).11)未感作血球浮遊液

は，対照のNo.3 Cup ~ê.同操作で?南下する. 12)マイ

クロミキサーを強援して充分混和させた後， トレイを

はずし室温で 1夜静置する。 13)翌朝，テストリーデ

ィングミラー料*を使用して凝集の程度はより(ー)，...，

4(+)まで判定する。

中**Cooke Engineering company製

C 試薬富士臓器製薬株式会社製

TPHA~式薬キット

実験成横

A WHO法

Fig.1は WHO法とTPHA-標準法との比較を示し

ている。定性的な判定比較を行うと，陰性血清33例は，

両法で全て陰性と判定され，陽性血清 144例中 8例

(5.6%)が WHO法で陰性と判定された。この結果

は，両法共に同等の特異性を示すが，鋭敏性の面でや

やWHO法が低下する事を表わしている.定量的な判
> .， 

I / 

w川'H討HO'ぴ's山刈Me加letJ肘吋山tJ

J _ / 
1: 1刈..ペ.

1ド:ω.バt口:

/:川.…. 

1ド:8ω0し;乙iパづ :::i 
1: 80 1: 320 1: 1280 1: 5120く

Con，'entional Standard Method 
Fig. 1 Comparison between Conventional TPHA 

Method ancl WHO's on Specificity， Sensitivity. 

(in 2-fold clilution with U -shapecl cups) 

中 A total of 177 sera was testecl; Negative 

sera (in square) were countecl 33; Positive sera 

were 144. 

定比[lt交で、は，先づ抗体!日一致数， 144例中 28例(19.4

50)， TPHA山照準法の抗体価l乙比較してWHO法の

抗体価が低下したちの-1段階低下64例(44.4%)，2 

段階低下36例(25.0持)， 3段階低下12例 (8.3%)ーが

認められ，特l乙1: 1280以上の高希釈列では 4段階以

上低下したもの 2例が示されて，総じてWHO法は抗

体価の低下とバラツキが顕著である.

B)改良法

Our l¥1odified 

l¥1ethod 

>1: 5120 

1: 5120 

1: 1280 

1: 320 

180 1:320]:1お01:5120ぐ

Conventional Standard Method 

Fig. J[ Comparison between Conventional TPHA 

Methocl ancl Our Moclifiecl Methocl on Specificity ~ 

Sensitivity. (in 4-folcl dilution with U-shapecl 

cups) 

ホ A total of 137 sere was testecl ; Negative 

sera (in square) were countecl 33; Positive sera 

were 104. 

Fig. :n:はU型トレイを使用して4倍希釈法を実施し

た改良法と TPHA標準法との比較を示している。

前述の様比定性的な判定比較を行なうと，陰性血清3S

例は全て陰性と判定され，特異性の点では，前法と差

異が認められなかったが，陽性血清104例中 2例(1.9 

?ののみが陰性と判定され， WHO法lこ比較して，改

良法l乙鋭敏性の向上が見られる。定量的な判定比較で

は，抗体価一致数， 104例中47例， (45. 2~の，改良法

抗体価一段階低下数42例 (40.4~の，二段階低下数14

例(13.59のであって，特i乙，抗体価一致数の上昇

(25.89のと 1: 1280以上の高希釈倍数の例において

大きなバラツキが認められなかった.乙の成績は，改

良法の良好な改良効果と思われる.

>1 :5120， ， 

1: 5120，1 . ):: .. 
Our Modified 1: 12801 )l! 

Method 1: 320i ・ jHF~ i!! 

1 :8引 l!:(
li!uT. 

1:801:3初 1:12801:5120く

Conventional Standard Method 

Fig.][ Comparison between Conventional TPHA 

Methocl ancl Our Moclifiecl Method on Specificity， 

Sesitivity. 

(in 4-fold dilution with V -shaped cups) 

ホ A total of 137 sera was tested; Negative 

sera (in square) were counted 33; positive sera 

were 104. 
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Fig'lIlは， V型トレイを用いた改良法と TPHA標

準法との比較を示している。前述の 2法による成績と

同様，特異性の面では， TPHA-標準法と差異がなく，

鋭敏性の面でも更に良好な成績 (99.0弥〉を与えた。

抗体価一致数は， 104例中 44例 (42.3%)とU型トレ

イ使用の場合よりやや低下が認められたが， TPHA 

標準法より抗体価の一段階上昇数40例 (38.59のが出

現した事， 1，..._， 2段階低下数40例(19.2%)と少数で

占められた事など， V型トレイ使用は，卓越した改良

効果を示している。

考察

1 WHO法は，特異性の点でTPHA掠準法と全

く差異のない事が判明したが，鋭敏性の面で若干の問

題点が指摘された。特に，抗体価の一致数が低く，総

じて抗体価が 1~2 段階低下すること，更に希釈倍数

が増加するに従い，大きなバラツキが見られる事は，

定量試験の際l乙は考慮せねばならない。

一般にダィリューター〈ノレープ〉による希釈操作の

Micro-methodは， WHO法に限らず， ウイノレス，及

び他の血清検査において，抗体価低下が広く経験され

ているが，これは，ダィリューター特有の欠点の 1っ

と理解されている。しかし，抗体価の消長が，病気の

活動性の指際となる様な検査法においては，診断を誤

まらせないために誤差範囲を 1段階に留める様，精度

管理が導入されている。そこで今回少くなくとも TP

HA標準法と 1段階の誤差範囲内に抗体価を留め得ら

れる様，次の点を配慮して改良血清希釈プログラムを

考案した。

。WHO法の 2倍血清希釈法を改め 4倍希釈法の採

用.

.WHO法の終末濃度比による抗体価表示を改めTP

HA標準法と同様に血清希釈比を抗体価とする.

• t南下血球量も希釈血清量の1/10量となる禄に努めな

がら，最適血球濃度を求める。

2 改良プログラムに従った改良法は， U型トレイ

を用いた場合，鋭敏性がWHO法より向上し，抗体価

一致数が25.8%も上昇した。更に 1: 1280以上の高希

釈列においてもバラツキが少なし改良効果が認めら

れた。しかしながら，総じて抗体価がTPHA-際準法

と比べ 1段階程度低下しており改良の余地が残されて

いる。 v型トレイを用いた改良法では，鋭敏性がU型

トレイを用いた場合より更に向上したが，抗体価一致

数で若干下まわった。しかし，抗体価がTPHAA-標

準法より 1段階程度上昇する傾向 (38.5%)が認めら

れた事は，今後の改良方式の方針を示唆しているもの

として注目される。以上のことから， 4倍希釈法の採

用はJレープによる希釈操作回数を少なくし，誤差×回

数によって広がるバラツキを狭める効果をはたしたも

のと推察される。文， V型トレイ使用の改良法で， U

型の場合より抗体価が上昇する傾向を示したことにつ

いては， トレイカップの内径の相違(最大径6.9mm-

V型， 6.0mm-U型〉が指摘されよう。加えて，他の

検査に使用される各種の希釈液と比較してTPHA1乙

用いる希釈液は，吸収成分，血球の沈降速度を調節す

る成分(アラピアゴム未)，及び界面活性剤等が混在し

ているために，かなりの粘調性を保持している。従っ

て，カップの内径とループの直径との差が小さいU型

トレイの場合，物理化学的な力が働いて，ループの血

清つり上げ量を左右したものと理解される。一方，マ

イクロタイターハンドブック聞に記載されている、プ

ラスチックトレイの静電気的荷電、の問題も一考され

るべきであろう。今回の実験成績から明らかとなった

マイクロ法のかかえる問題点は，各種の抗原抗体反応

による検査法にマイクロ法を応用する場合の共通課題

と考えられる。従って，あらゆる血清反応に 2倍希釈

法を採用し，むやみに高い抗体価を求めようとするの

は得策でない。むしろ，基礎ダイリューシ冨ンを厳密

に行なって，病気の診断ないしは，その消長lこ必要な

抗体価を中心l乙，最大5管程度l乙しぼって希釈操作を

行うべきであろう。

3 今後の改良方式考案の方針としては， a)オー

トダイリューターを用いて機械的希釈操作を試み，ル

ープとトレイ cup壁との接触を避け，つり上げ血清

量の誤差を最少限にとどめる乙と。 b) 0.0075mlを

正確にj南下するマイクロドロッパーを作成する乙と。

c)鋭敏性，抗体価一致数の向上，および，良好な再

現性が得られる術式の考案などに集約されよう。更

に，従来使用されていたU型トレイに比べ判定のし易

いV型トレイを用いた判定基準の設定にも力を入れ，

マイクロ法|索準化のための検討を重ねてゆく事が今後

の課題であると考えられる。

結語

1) WHO採用のマイクロ TP HA  (MHA-T P) 

法について検討し， MHA-T P法(WHO法〉はTP

HA-i諜準法と比べ，特異性の面で、向等な成績を示した

が，鋭敏性，抗体価一致数，及び分散の点でかなりの

問題点があることが明らかとなった。

2)これらの結果はもとづいてTPHAマイクロタ

イター法の改良を試み， 4 f古希釈法の採用と V型トレ

イの使用によって WHO'smicro-methodより良好な
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成績が得られた。
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A群溶血レンサ球菌の簡易問定法としての

バシトラシン感受性3式験の検言守

柏 木義勝*柴田 実* 徳江シゲ子中富永洋子*

大久保暢夫*飯村 達料

Evaluation of Bacitracin-sensitivity test for the 

screening of group A streptococci 

YOSHIKATSU KASHIWAGI*， MINORU SHIBATAヘSHIGEKOTOKUEヘYOHKOTOMINAGAヘ
NOBUO OHKUBO* AND TATSU IIMURA林

A total of 278 laboratory stok strains of streptococci， consisting of 169 of A， 32 of B， 47 of C and 30 

'Uf G， which originally isolated from human patients， was used in this investigation. Different sensitivity 

uf the organisms against Bacitracin was observed according to thei1' groups and groups A and C 

were easilly c1isc1'iminated from othe1' two types， when organisms were tested by plate dilution method 

of Bacit1'acin. Howeve1'， when applicability of the 3 different comme1'cial Bacitracin disks we1'e 

tested by the use of the same organisms， it was found that the 1'esults obtained varied depenc1ing 

un the soft of pulp c1isk 01" diffe1'ent experimental conditions such as the adoption of p1'e-diffusion 

01' di1'ect application of c1isks. 

1.緒言

法血レンサ球菌(溶連菌〉は，菌体の多糖類である

C物質の血清学的性状!こよって， A群より Q群までの

15群〈途中 1， Jを除く)Iこ分けられる1).

ζのように多くの群が存在するなかで， 人体から

は， A， B， C， D およびG群などが分離されるが， 疾

患と関係あるのは，ほとんどがA群菌であり，特l乙狸

紅熱， リウマチ熱，急性腎炎においては， A群菌によ

るものであるかを確認する必要がある.

Lancefieldの分類2)の優秀性は，現在一般l乙認めら

れていると乙ろであるが，実施する上で，血清型別用

免疫血清を作る乙とに困難な国がある.そのためK近

年，血清学的群男iJ・型別を行ないうる研究機関が，次

第に増加しているはV¥え，未だ一般化されているとは

言えず，我国では， Aj¥r菌同定のためのスクリーニン

ヰ東京都立衛生研究所微生物部細菌第 2研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24-1

* Tokyo Met1'opolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， l-lyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku 
Tokyo， 160 J apan 

料東京都立旦的戸1~1I淀伝染料

グ法として， Maxted3
) のバシトラシン昌弘企および小

林分類りの 2l去が， 広く用いられているのが現状であ

ろう.

今回，我々は特にヒトのnl~1頭部より分離され仁 A ，

B，CよおよびG群の各溶連菌について， パシトラシ

ン感受性試験(以下 BA-Testと略す〉を行なって，

そのスクリーニング法としての価値 lこ再検討を加え

た.以下は，その概要である.

2. 実験材料

1)供試菌株

① A群溶連菌 1971~1972年度 lこ全国各地の伝染病

院で，狸紅熱患者より分離され，当研究所lこ送付され

たもののうち，特l乙群@型別の判明している 169株を

供試した.

なお，群別・型ZiJは国立予防衛生研究所あろ!， " ii神

奈Jlly畏衛生研究所において行なった.

① B，Cおよび G群溶連菌本実験のため，神奈川

県衛生研究所より分与さられたB群32株， C群47j来，

G群301朱をそれぞれ供試した.なおB群は，生{と午:的

言相会iこより，またCおよびG昨は，血清学的にf¥i':7日jさ

れ7こものである.
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これらの菌株は，常時1.5%ウマ脱繊維血液加0.1%

精製寒天加 heartinfusion br叫 htc.接種し，培養後，

-20
0
C 1C.凍結保存した. 供試する際l乙は， 血液寒天

平板に再分離し，集落選別を行なった.

2)供試薬剤

① パシトラシン末…...SIGMA製， 65，000 ujg 

② パシトラシンディスク X……X社製 0.04ujdisk 

① パシトラシンディスク Y……Y社製 0.2 ujdisk 

④ パシトラシンディスク Z…… Z社製 2 ujdisk 

以上挙げたX，Y，Zの各3社のパシトラシンディス

クは我国で市販されているものである.

3. 実験方法

1 )平板希釈法

菌集落選別後， tryptosoy broth tc.増菌し， trypto・

soy agar 1乙て，化学療法学会標準法叫乙したがい，感

受性を測定した.

2)ディスク法

菌集落を選別し， 5%ウマ血液加 tryptosoyagar 

上に塗沫接種した後，各社ディスクを軽く押えて置

き，直ちに 370CIC.て約20時間培養を行なって，発育

阻止帯の直径を測定し，各社指定の判定基準にしたが

って判定した.

4. 成績と考察

BA-Testのうち，平板希釈法により， A，B，Cおよび

G群の感受性値を求め，その成績を Table1/C.示す.

Table 1. Different sensitivity of streptococci 

against Bacitracin(plate dilution method) 

MIC Serological groups 

unitsjml 
A B C G 

10 。 9(28.1) 。 。
5 。 6(18.8) 。 。
2.5 。 14(43.8) 2( 4.3) 4(13.3) 

1. 25 。 3( 9.4) 7(14.9) 16(53.3) 

0.63 。 。 2( 4.3) 10(33.3) 

0.31 。 。 5(10.6) 。
0.16 1( 0.6) 。 7(14.9) 。
0.08 19(11.2) 。 20(42.6) 。
0.04 53(31. 4) 。 3( 6.4) 。
0.02 74(43.8) 。 1( 2.1) 。
0.01 22(13.0) 。 。 。

No. of strains 1，，..，， 1 
v. '':~L ':>~L cuu':> 1169 132 

tested I..LVoJ 

ハUQ
d
 

N ote : Figures in the Table indicate the number 

of strain， and parenthesis indicate per cent 
occupied. 

MIC=minimum inhibitory concentration 

A群169株の感受性値は， 0.16~0. 01 ujmlの範囲

にあり，さらにその約75%が， 0.04および 0.02ujml 

の最低発育阻止濃度 (MIC)を示した.

B群の感受性は，他の 3群l乙比較して，最も低く，

10...... 1. 25 ujmlの MICにあった.

次いで低いのはG群で，その MICの範囲は， 2.5 

-0. 63 ujmlであった.

C群は，他の 3群i乙比較して，その MICが広範囲

l乙分布し， 2.5--0.02 ujmlの範囲であった.

以上の乙とから， A群の感受性値と B群およびG群

の感受性値とは，全く交錯しないので， BA-Test (平

板希釈法〉によって， BおよびG群を除去する ζ とは

可能と思われる.しかしC群においては， A群とその

感受性値が交錯する株が31株 (66.09のが株存在し，

逆lこA群側からみた場合， 147株 (87.O~のが，その感

受性を共通するので BA-Testのみでは， A群と C群

の鑑別は，ほとんど不可能であると言える.

滝沢らめの行なった平板希釈法の成績によると， B 

群3株中 2株 (66.79の， C群33株中21株 (63.6%)，G 

群16株中 5株 (31.29のが， A群と鑑別出来ないと報

告しており， C群l乙関しては，我々の成績とほぼ同様

の成績であったが， BおよびG群l乙関しては，一致を

みなかった.

また平原7)も同様の方法で行なっているが， それに

よると， A群の感受性値は 0.01.-0.005ujmlの範囲

に全て存在しており， C群17株中 10株 (58.8~の， G群

13株中 3株 (23.19のが， A群の感受性値と共通の{直

をとっていると，報告している.平原7)の行なった成

績は，我々の行なった成績と比較すると，各群とも

MICが全般的l乙低く， 乙の乙とは，培養条件等の違

いl乙よるものと思われる.

今回，我々は， L群に関しては，検討し得なかった

が，滝沢ら 6)は， L群の MICは 0.08-0.04ujmlの

範囲にあると報告しており， A群との鑑別lこは， C群

と共l乙考慮すべきものと思われる.

次l乙，我国で市販されている 3社のパシトラシン感

受性ディスクを用いて， BA-Testを行なった.なお供

試菌株は，平板希釈法l乙用いた株と同ーのものである.

現在，スクリーニング用ディスクとして，パシトラ

シン含有量の明確な規定がないため，各社独自に濃度

を設定し，市販している.Table 2にそれらの薬剤含

有量および、判定基準を示した.

Table 3--6 IC. A， B， CおよびG群のディスク法に

よる成績を示した.

また， Table 7，.....，91乙は，先l乙，狸紅熱研究会として



東京街研年 報 25，1974 31 

Table 2. Standards recomended for the identi-

fication of group A streptococci 

Sort of I Diameter Icontentj I recomencled 
clisk I of disk I diskl(Diameter of 

inhibition 

X I 6. 5 111111 I 0.04 u I 10---18111111 

Y I 6. 5111m I 0.2 u 1 (lessで>th13anm1m2mm 

is other than A 

Z 1 8.0m111 I 
2u!(glersos 〉upth1〕8anm1m 4mm 

is other than A 

Table 3. Results of sensitivity test of group A 

streptococci to Bacitracin pulp disks 

(169 strains) 

L**ネ*

(~の

1(0.6) 

6(3.6) 

。

Table 4. Results of sensitivity test oI group B 

streptococci to Bacitracin pulp clisks 

(32 strains) 

Table 5. Results of sensitivity test of group C 

str屯ptococcito Bacitracin pulp clisks 

X 

Y 

Z 

(47 strains) 

H'ド ¥ A** I M*ヰヰ IL*材木

(%)i (%)1 (%) 

30(63.8)1 117(36.2) 

20(42.6)[ 8(17.0):19(40.4) 

30(63.8)¥ 8(17.0)¥ 9(19.1) 

Table 6. Resu1ts of sensitivity test of group G 
streptococci to Bacitracin pulp disks 

Y 

Z 

日半

(30 strains) 

A料 M*ヰ'" I L判 ζ中本

(%): (%)1 (%) 

130( 100) 

30( 100) 

7(23.3) 

Table 7. Results of sensitivity test of group A 

steeptococci to Bacitracin pulp disk 

Y 

Z 

(121 strains) 

L料、こiご'1之

0 

0 

1(0.8) 1 0 

Tabie 8. Results of sensitivity test of group C 

streptococci to Bacitracin pulp clisk 

(47 strains) 

H* I A料 I M*料 I L*判ミキ

(~の 1 (%)1 (%) 

x 1 0 133(70.2)) 114(29.8) 

y 1 133(70.2)1 0 114(29.8) 

z I ¥41(87.2)1 5(10. 6)11( 2.1) 

Z 

* H=Diameter of inhibition zone greater 

than the stanclarcl for group A. 

** A=Diameter of inhibition zone within 

the standard for group A. 

ヰ*キ M=Diameterof inhibition zone less than 

the stanclarcl for group A and deci-

cled as questionable one. 

材料 L = Diameter of inhibition zone less than 

the stanclard for group A and decicled 

as other than group A. 
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報告8)した成績を示した.乙の方法は，菌集落選別後，

Todcl Hewitt broth 21111 I乙増菌し，その 1白金耳童

を， 5%ウマ血清1mb100cl agar base No. 2寒天

(Oxoicl製〉上!こ塗沫j妾種レパシトラシンディスク 3

種を載せ， 3--4時間氷室内iこ放置した後，約20時間培

養を行なってその発育阻止帯を測定し，成績に表わし

たちのである.すなわち，今回我々の行なった方法は

薬剤の拡散を特に図らないものであり，狸紅熱研究会

として行なった方法は，薬剤の拡散を氷室内で，充分

に行なった後，培養したものである. なお. Tab1e 5 

と Tab1e8 !乙示した C群， Table 6と Tab1e9のG

群は，共J乙同一菌株であるが， Table 7に示しであ

る菌株は，都立豊島病院にて分離した狸紅熱患者由来

の121j朱である.

Tab1e 3の成績から判断すると.A群は最も高濃度

く2ujdisk)のZ社のディスクを使用した場合が，安定

した良い成積が得られるようであり， XおよびY社の

ディスクを使用した場合は，その約 7%がA群の判定

基準より外れてしまう.

薬剤の拡散を図った場合 (Table7)では， Y社の

ものが，最も良く， 121株全てが基準内にあり， z社

のものは， 11:朱のみが基準以下であるが， X社l乙至っ

ては，その97株 (80.2%)が，判定基準を越えており

，むしろ，氷室内拡散を行なわない方が良い結果が得

られるのではないかと思われる.

Tab1e 4 1こ示レたB群32株については，各社のディ

スク共に同一菌の 1株のみが， A群と判定する基準内

lζ入ったが， XおよびY社のものが，全体として Z社

のものより良い傾向を示した.

C群は， Tab1e 5および Tab1e8 !乙示した如く，

他の群に比較して， A群の判定基準内l乙入ってしまう

株が多く，平板希釈法と同様に，ディスク法も， C群

の鑑別lこは役立たないことが明らかになった.

G群は， Tab1e 6および Table9 I乙示した如く，

Z社のものを除けば， XおよびY社のディスクで，そ

のスクリーニングは可能と思われる.

また今回のディスク法の判定の際l乙，肉眼的l乙判明

した事であるが， A群と B群においては，発育阻止帯

と溶血阻止帯との差は，ほとんど見分けがつかなかっ

たが， CおよびG群に関しては， 平原7)が報告してい

る如く，雨阻止帯の問1(，明らかな差が見られ，発育

阻止帯の内側，約 2，....，4111111の個所l乙溶血阻止帯がみ

られた.この現象l乙留意して判定を行なえば，鑑別lこ

役立つものと思われる.

以上述べた ζ とから推察すると，ただ 1社のディス

クのみでは，乙れら 4群を鑑別する乙とは不可能であ

り，また，平板希釈法による成績から，その薬剤合有

濃度を再検討してみても，充分その用比価するディス

クを作成出来る可能性もないように思われる.しかし

今回の実験により， BおよびG群を除去する乙とは，

BA-Test Iこより， l{える程度は可能であり， BA-Te-

stで除去出来ないC群氏関しては，溶血rm止;貯と発育

阻止帯との差をみることにより，除去することが可能

であると考える.今回供試した菌株数のみで，決定的

な乙とは言えないが，今後更に検討を要することと思

1つれる.

5. 結論

今回，我々は，特l乙ヒトのn[1頭部より分離されたA

B，CおよびG群の各溶連菌を用いて，平板希釈法お

よびディスク法により BA-Testを行なって，そのス

クリーニング法としての価値!こ再検討を力口えた.

得られた成積を要約する乙と，次の通りである.

1) 平板希釈法によると， A群の感受性能と Bおよ

びG群の感受性値とは，全く交錯レなかったが， A群

とC群は，その大部分が交錯した.すーなわち，平板希

釈法により， BおよびG群を除去する乙とは可能であ

るが， C群を除去する乙とは，ほとんど不可能である

ことが判った.

2) ディスク法において，薬剤の拡散を図らない場

合は， 3社のディスクのうち， z社のものが， A群を

拾う意味民おいては最も良く，また， CおよびG群を

捨てる意味においては， XおよびY社のものが勝れて

おり，ほぼ100%除去する乙とが可能であった.

3) ディスク法において，薬剤の拡散を図った場合

は， Y社のものが良く， A群を 100%拾うことが可能

であった.B群については検討しなかったが， G群に

ついては， XおよびY社のディスクにより， 100%取

り除く乙とが出来Tこ.

4) 肉眼的所見として，ディスク法の際!こ， Cおよ

びG群においては，発育阻止帯とj容血阻止帯の関l乙明

らかな差が見られたが， AおよびB群においては，両

阻止帯問には，ほとんど差が見られなかった.
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1973年度狸紅熱患者由来溶血レンサ球菌の

薬剤感受性について

柴田 実*柏木義勝 本 徳 江 シ ゲ 子 *

富永洋子本大久保 '1場夫申

Studies on Antibiotics Susceptibility of Streptococd Isolated 

from the Patients of Scarlet Fever in 1673 

MINORU SHIBATAヘYOSHIKATSUKASHIWAGI*， SHIGEKO TOKUEヘ
YOHKO TOMINAGA* AND NOBUO OHKUBO中

緒 E司

1965年以降，我々は狸紅熱研究会の分担研究の一部

として， A群溶血レンサ球菌(溶連菌〉の各種抗生物質

l乙対する感受性を測定し，その年次的動向を報告し，

考察を加えてきた.今回1973年度分離菌株について同

様の測定をおこなったので、過去の成績と比較しながら

報告する.

材料と方法

1) 供試菌株

狸紅熱患者由来A群洛連菌として伝染病i涜から当研

究所l乙送付された菌株は， 1973年度は 1，5421朱で，そ

の内訳は，北海道地区が820株，都内が722株である.

なおこれらの一部の菌株について，国立予防衛生研究

所，神奈川県衛生研究所において，血清型別を行っ

7こ.

2) 供試薬剤j

1973年度の分離菌株l乙供試した薬剤は penicillin-G

(PC--G) chloramphenico (CP)， tetracycline(TC)， 

oleandomycin (OL) ， erythromycin (EM)， 等例年

の5剤のほかに aminobenzylpenicillin (AB--PC)， 

josamycin (JM)， minocyclineくMINO)，の 3剤l乙

ついて検討を加えた.ζれのら薬剤はすべて重量単位

で供試した.

*東京都立衛生研究所微生物部細菌第 2研究科

160 東京都新宿区百人間3--24--1

キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunin-cho 3 chome， Shinjul王u-ku，
Tokyo， 160 Japan 

3) 感受性の測定法

ウマ血液加トリプトソイ寒天で集落選別をおこなっ

た後，日本化学療法学会標準法1) I乙従い， トリプトソ

イ寒天培地を用いてその最低発育阻止濃度(以下MI

Cと略す〉を求めた.

成績

Table 1.は1972年と 1973年度に分離された菌株に

ついて，例年供試している 5剤について MICを求め

たものである.PC-Gは毎年0.2mcg!ml以下の M

1 Cでその発育を閉止しており， 1973年度も同様に

0.05 mcg!ml以下であった， そしてその大部分の菌

株の MICは0.0063l11cg!mlにあって，依然として耐

性化の傾向は認められなかった. C Pは数年前より 25

mcg!mlと1.56 l11cg!ml前後に集中した 21[1年性の

MICを形成していたが， 1973年は MIC50 l11cg!mllこ

709らちがい菌数が集まり，著しい耐性化の傾向が認め

られた.TCは1967年， 1968年!こ耐性菌の減少がみら

れたが， 1970年度からふたたび耐性化の傾向が認めら

れ， 1973年!こは CPと問機に80%ちかくの菌株が 25

l11cg!l11l以上の MICを示した.次に Macrolide系

抗生物質である OL，EM はほぼ同様な成績を示し，

200 mcg!ml以上の耐性株が67.8%も認められた.

Fig 1.の折線グラフに示す様lこ200mcg!l11l以上の

EM高度耐性株が1971年前半の分離では 8.5%.後半

では12%，1972年は20%，そして， 1973年前半で23%

後半で75%近く出現し，急激に耐性株の増加が認めら

れた.又 ζれらの高度耐性株を，任意に30株選んで，

さらに高濃度で MICを検討すると2，000 mcg/mlの
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Table 1 MIC of 5 Antibiotics to Group A hemolytic streptococci isolated during 1972......， 1973 

ぺ子一一一竺竺I 1972 | 1973 
No. of Strainsl ，..，...，，.-，，，，，，.，.，.， I 

ntト'~日 V. 一一ヘ~c;ull"'l 1317(100%) 11542(100%) 
biotics" 、 MIC ~I 

1. 56 。 。
0.78 。 。
0.39 。 。

PC-G 0.20 。 。
l11cg/ml 

0.10 。 。
0.05 。 2( 0.1) 

0.025 4( 0.3) 20( 1. 3) 

0.0125 52( 3.9) 397(25.8) 

0.0063 887(67.4) 964(62.5) 

三三0.0031 374(28.4) 159(10.3) 

200 。 1( 0.1) 

100 7( 0.5) 8( 0.5) 

50 97( 7.4) 444(28.8) 

CP 
25 234(17.8) 669(43.3) 

12.5 84( 6.4) 106( 6.9) 
mcg/ml 6.25 48( 3.6) 29( 1. 9) 

3.12 405(30.8) 158(10.2) 

1. 56 430(32.6) 126( 8.2) 

O. 78 10( 0.8) 1( 0.1) 

0.39 2( 0.2) 。
>100 4( 0.3) 。

100 。 8( 0.5) 

50 361(27.4) 864(56.0) 

25 270(20.5) 421(27.3) 

12.5 168(12. 7) 54( 3.5) 

TC  6.25 58( 4.4) 37( 2.4) 

l11cg/ml 
3.12 38( 2.9) ll( 0.7) 

51( 3.8) 49( 3.2) 

O. 320(24.4) 98( 6.4) 

O. 42( 3.2) 。
O. 5( 0.4) 。

MICを示したものが 1株， 1，000 mcgjmlが23株認

められた.

Table 2は過去数年の25mcgjml以上の TC耐性

株と菌型との関係を示したものである.分離菌型は12

型が多く， 1973年の流行菌型もまた12型で全体の82%

を占めている.

Table 3，.....，4は1973年度l乙分離された菌株について，

例年の 5剤以外の抗生物質lこ対する感受性値を検討し

Tこもので， AB-PCは0.0125mcgjml IこMICが偏

1972 1973 

弐M~ぷTmrains 
1317(1009の 1542(100弥〉

MIC 

>200 241(18.3) 1047(67.8) 

200 。 。
100 1( O. 1) 。
50 5( 0.4) 。
25 。 。
12.5 。 。
6.25 。 。

EM  3.12 2( 0.2) 。
mcgjml 1. 56 8( 0.6) 。

0.78 7( 0.5) 4( 0.3) 

0.39 14( 1. 1) 2( 0.1) 

0.20 29( 2.2) 12( 0.8) 

O.lD 402(30.5) 209(13.6) 

0.05 608(46.2) 267(17.3) 

三二0.025 1( O. 1) 

<200 1045(67.8) 

200 266(20.2) 2( 0.1) 

100 4( 0.3) 。
50 7( 0.5) 1( 0.1) 

25 9( 0.7) 。
OL  12.5 2( 0.2) 2( 0.1) 

mcg/ml 
6.25 46( 3.5) 26( 1. 7) 

3.12 548( 41. 6) 212(13.7) 

1. 56 410(31.1) 253(16.4) 

0.78 24( 1. 8) 1( 0.1) 

0.39 。 。
0.20 1( 0.1) 。

在し耐性菌は認められず， JMは前述の如く他のl

Macrolideの系抗生物質と同様高濃度耐性が多く，さ

らに交又耐性を示す事が明らかになった.TC耐性株

は TC系の半合成抗生物質であるMINOIe..対して感

受性があると言われているが，菌株個々のパターンを

検討した成績では TCより 2-3段階程度低い MIC

を示したのにすぎず， TC耐性菌が MINOにきわめ

てf之い感受性を示した例は認められなかった.
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Table 3 M1C of 2 Antibiotics to Group A hemolytic stretococci isolated in 1973 

Antibiotics M1 C No. of Strains Antibiotics M1 C lNo 日 r
154 (100%) 154 (100%) 

<1. 56 。 <200 134 (87.1) 

1. 56 。 200 1 ( 0.6) 

0.79 。 100 。
0.39 。 50 。
0.20 。 25 G 

AB-PC 0.10 5 ( 3.2) JM  12.5 。
mcg/ml 0.05 4 ( 2.6) mcg/ml 

622 4I 
1 ( 0.6) 

O C0C02102563E 剖11 1 

31 (20.1) 3. 3 ( 1. 9) 

O. 104 (67.6) 1. 1 ( 0.6) 

O. 10 ( 6.5) O. 2 ( 1. 3) 

O. 。 玉O.

Table 4 M1C of 2 Antibiotics to Group A hemdytic streptococci isslated in 1973 

Antibiotics 1¥11 C No. of Strins 
487 (100%) 

100 G 

50 12 ( 2.5) 

25 66 (13.6) 

12.5 210 (43.1) 
1¥'11 N 0 

6.25 90 (18.5) 

111cg/ml 3.12 27 ( 5.5) 

1. 56 8 ( 1. 6) 

0.78 43 ( 8.8) 

0.39 31 ( 6.4) 

0.20 。

なわち小栗等4-5)は薬剤の使用腕支の高い医療施設の

発注した地域ほど耐性菌の出現I*~が高いと述べてい

る.さらに1973年度比我々がおζなった都内と島唄部

の健康学童の咽頭溶連菌の調査成績G)でもこの点は明

らかにされている.又菌(J1Uの立場から， A群j容連菌以

外のj容連i去の耐性の伝達は形質転換!ζ よる事がi明らか

にされている今日， A~手j容連T~lこついても，耐性菌の

出現が突然変異によるものか，共存する他の|射性菌か

らの耐性遺伝子の伝達によるものか，或るいはその他

の未知の原内によるものか興味ある問題である

j容連菌感染症の研究l乙おいて狸紅熱研究会の一人飯

村7)は治療における薬剤投与量の不足!こも問題がある

と述べている. 11田頭組織内!こ入りこんだ菌が菌塊を作

り，薬剤との接触を妨げ，あるいは組織内で薬剤が容

易lこ不活化される結果，薬剤投与にもかかわらず，し

Antibiotics M1 C No. of Strains 
487 (100%) 

100 。
50 292 (60.0) 

25 80 (16.4) 

12.5 13 ( 2. 7) 
TC 6.25 25 ( 5.1) 

mcg/ml 3.12 9 ( 1. 8) 

1. 56 47 ( 9.7) 

0.78 21 ( 4.3) 

0.39 。
0.20 。

ばしば菌が再分離されるという事もいわれている.さ

らに入院時の菌型と入院中lこ再分離された菌型の遣い

がしばしば指適されているところから，小児の隔f~ffi病

室という特殊環境での耐性菌の再感染も十分l乙考慮さ

れる必要があるものと考えられる.合らにj容連菌感染

症は，種々の合併症を伴ないやすく，腎炎， リウマチ

熱等の続発症の原因と考えると，早期比的確な治療を

行う必要があり， Macrolide系抗生物質の第一次選択

薬剤としての価値は，現在でははなはだ薄いものと考

えられるめ.しかしながら PC剤において，過敏症の

問題，あるいは Penici1linase産生菌との混合感染に

よる PC の殺菌効果のMHjlj等のマイナスの面が指H;:~ さ

れてはいるが， PCの経口投与が可能になり，過敏症

に対する不安も減少し，さら lこが:療効果の良いPenici-

llinase抵抗性 penici1linが開始されている今日 0-10)" 
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Fig 1 3年間J乙分離された200mcgjml以上の

EM高度耐性株の分離率

考察

PC-G においては，依然として耐性化の傾向は認め

られず，我々が乙の研究を始めてから6，000除近く PC-

GI乙対する感受性を測定したが，まだ一株も PC耐性

株を分離しておらず，このことは，実験的に invitro 

で PC耐性を獲得させると， 1容連菌は動物l乙対する病

原性を失い， PC耐性溶連菌が患者から分離される可

能性がないという Gezon等2)の報告を裏づけている

ものと思われる.一方，近緑菌群である Enterococcus

groupでは PC耐性株が多く， Viridans groupでは，

PC治療患者から耐性菌の分離報告3)があり， PC剤の

耐性機構i乙関しては，まだ多くの興味ある問題がある

ように思われる.

TCと CPは 1968年頃より 2峰性となり， 年々そ

の山は， MICの高い方l乙集中し， 著しい耐性化を示

している.これは耐性を獲得しやすい薬剤の作用機構

もあり，さらにl乙両薬剤間の不完全交又耐性が相互に

耐性を誘導しているものと考えられる.

Macrolide系抗生物質である OL，EMの耐性化，

1970年頃より認められ，年々上昇し， 1973年の前半と

後半では急激な耐性化を示している. Macrolice系抗

生物質には， OL，EMfl..代表される14員環群とロイコ

マイ、ン，スピラマイシンに代表される16員環群とに大

別され，前者と後者との間l乙は不完全交又耐性が成立

する.従って Table1. f乙示す係lこ OL，EMはほぼ

同様の MICを示し， なをかっ Table3.{こ示す様

Il..， 一部の菌株について検討した非誘導型の JMに

も交又耐性を示したのは当然といえる.

以上の様l乙， PC 以外の薬剤Jこ対する急激な耐性の

獲得は薬剤!の使用期!支はも関係があるようである.す

Table 2. Relationship between Serotype and Tetracycline resistance (1967 ~ 1970 ・ 1972~1973) 

TC. 25 l11cg/ml以ヒ

。eiUly pe 
1 2 3 4 6 12 18 22 non-

Average 
~ars 、'---、 typable 

1967 1(4/10014 〉 21/7.827 〉 11/10 11 
( 100) (1/52 0〉 (1/1001 〉 (194/3.31〉5 6(86/9.274 〉

1968 1(2/54 〉 1/9. 11 
( 9.1) 

(。/20〉 (422/.218 〉 (28/.206 〉 2(35/2.434 〉 (0/6 0〉 (93/4.266 〉 (31/7.617 〉 4(23/7.915) 4 

1969 (0/2 0〉 (0/200 〉 (183/7.458 〉 (11/2.8 5〉 53/3. 15 (0/2O4 〉 。/15
(4/3.710〉9 281/1. 241 (33.3) 0) (11. 6) 

1970 。(/04)| (0/O1〉1 (83/3.234 ) (21/5.4 0〉 4(05/2.676 ) (0/03 〉 1/7. 14 54(97/1.676〉7 59(69/6.930〉3 ( 7.1) 

1972 (62/4.205 〉 (0/2 0〉 〈83/0.300) (0/01 ) 2(209/.468 〉 (0/2 0) (0/01 〉 (55/5.69 〕 4(93/5.513) 8 

1973 (35/0.6 0〉
6/9 5(954/.858 〉 (31/7.617 ) 45(95/2.479〉1 (11/6.6 7〉 1/0. 5 (45/7.7 1〉 5288/8.51 99 (66.6) (20.0) (88.1) 

Average 14/43 1/13) 6/44 10(75/5.719〉2|l2(83/3.873) 55(47/8.670〉5 (2/4.473 〕 12/9.642 〉 57(96/2.972) 3 13136/2.23 109 (32.6) ( 7.7) (13.6) (62.3) 
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PC系薬剤は今後も常に， A群溶連菌感染症に対する

最もすぐれた薬剤であるといえる.

菌型と耐性との関係については，常に問題となり，

1973年度は12型の中で25mcgjml以上の TC耐性株

が92.7%も認められた.数年前より分離菌型は12型が

多く， 1973年の流行菌型もまた12型で全体の82%を占

めている.地域別に検討すると，北海道と東京は変り

なく，宮本等ωは関西地方も 12型であり，裏日本にお

ける菌型は関東，北海道とは可成り異なった菌型分布

を示すものの，その主要菌型は12型であったと報告し

ている. この様i乙現在我国においては12型の分離頻度

が高いので，一見25mt:-gjml以上の TC耐性を示す

割合が高い様J乙考えられる. 12型は特l乙腎炎l乙移行し

やすいと言われている 13) 事実数年前より我国の流行

菌型は12型となり，それに伴なって1971年頃より腎炎

が増加しているという報告があるが狸紅熱患者の絶対

数の増加にもより，乙れらの事実を考え合わせると，

まだ耐性と菌型さらに腎炎等続発症の相関を認めるに

はいったていない.

結論

1973年度比分離された狸紅熱由来A群溶連菌 1，542

株について，狸紅熱研究会の分担研究の一部として，

種々の抗生物質l乙対する感受性，菌型等について調査

し，次の結論を得fこ.

1. PC-G Ie.対してはすべての菌株が0.05mcgjml 

以下で発育を阻止され，過去数年の成績と同保l乙耐性

菌株は分離されなかった.

2. PC-G以外の TC，CP， OL， EM !e.対レては

急激な耐性菌株の増加(約60~809のを認め多剤耐性

の傾向を示した. 特 l乙EMは1，000mcgjml以上の

高度耐性株が高率に分離され，今後治療面における薬

剤の選択に十分な考慮が必要であると考えられた.

3， 1973年の流行菌型は12型であり，菌型と耐性と

続発佐の 3者J乙おける因果関係は特Jこ明らかにされな

カ〉った.

(本研究の概要は日本伝染病学会第羽田総会49年4

月5日で発表した).
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腸内ウイルス感染症の実態は援に関する研究(第 6報〉

一一1973年 1，...，12月における東京都内 3下水場の未処理下水

からのウイルス分離lとついて一一時

岩 11I奇謙二本柳沢靖子*矢野一好宇山 11I奇 ljtj* 

坂井富士子中薮内 清 * ， 根 津 尚 光 *

Epidemiological Survey on Enterovil'us Infection (VI) 

Vin.ll.s Isolation Made at Three Sewage Treatment Plants in Tokyo in 1973 

KENJI IWASAKIヘYASUKOYANAGISAvVAヘKAZUYOSHIY ANOヘKIYOSHIY AMAZAKI* 

FUJIKO SAKAIヘKIYOSHI*YABUUCHI AND NAOMITSU NEZUホ

品者 I=l 

者1)内における拐管系ウイルスの浸淫状態および流行

推移状況を間接的には揮するために，都内 3下水処理

場から下水を採取し，検出されるウイルスの種類・型

見iJさら lこそれらの出現消長について検討した.

本報においては， 1973年 1~12月の下水検体からの

ウイルス検出成績と高頻度検出ウイルスに対する血清

疫学的調査結果を報告する.

実験材料および方法

検体採取場所@採取方法@処理方法は，前報1，5) と

同様である.

ウイルス分離・同定:培養細胞として， FL.HeLaS3 

• Hep 2 • Vero 518・Vero韓462の各継代細胞とサル

腎細胞の初代培養を使用した.分間ーウイルス株i礼服

内ウイルスおよびレオウイノレスはSchmicltのプール血

清を用い中和試験によって同定した.アデノウイルス

はまず補体結合試験により，アデノウイルス群lこ属す

ることを確認した後， HI試験および対応特異の免疫

血清を用い中和試験によって型を同定した.

都民血清のコクサツキーB群ウイノレスl乙対する中和

*東京都立衛生研究所微生物部ウイルス研究科

160 東京都新宿区百人町3-24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 }apan 

試験(マイクロタイター法) : 1972年 9月， 1973年9

月， 1974年 1-3月lこ採取した都民血清277例につい

て中和試験を行なった.又1972年12月および1973年12

月l乙採取した都内飼育豚血清についてコクサツキ-

B5型ウイルスの中和抗体価も調べた.被検血清は

-200 C fc:.凍結保存した.

被検ヒト血清を 1:81c:.，ブタ血清を 1:4 tこ希釈し

た後， 560 C30分加温により非{動化した。これら血清

にコクサツキ ~B群 3 ・ 4 ・ 5 型の Prototype 各株を

混和レ，3TC CO2 フラン器内に 3時間静置した後，

室温に一夜おき ， HeLa S3細胞培養トレイに接種し

て， 370C CO2 フラン器内で培養する . CPEの出現

有無によって中和抗体の有無を判定した.

実験成績および考察

1) 下水検体からのウイルス検出

1973年 1，....，12月まで毎月定期的lこ採取した落合処理

場の下水検体60件，砂町処理場の下水検体 120件から

のウイルス分離試験成績を表 1に示した.

城西地区の排水をあつめている落合処rJ1¥場では，生
下水36ftl::中36件(100%)，102株のウイルスを， 沈殿

汚泥12件中12件 (100%)，33株のウイノレスを，また城

東地区の排水をあつめている砂町処理場では，生下水

36件中22件 (61%)，40株のウイ Jレスを，沈澱汚泥48件

中30件 (63%)，411朱のウイノレスを， 三河島処理場@

沈澱汚泥121"1二中 7件 (58%)，18株のウイノレスを検出

し?こ.
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表 1 1973年東京都内で採取した下水検体からの腸内ウイルス e アデノウイノレス@レオウイルスの検出状況

← F :I}:' :~女体 j;j"， J¥z. lr与;ザj

l月 2 ]0 11 1:2 

イャ I'i'. 'f 7](! 入D，PZ，Rc<)1入D，Reリ1 ~n" n _ :"iMl:i， Cl~::; 
処理場 1" ， λD:::， Reo! AD， n.c01λD2， Rc，，1 :¥]) じ131・::; CB-l・5 c m，Rcol 11001 八D，(]l:l CE・3 l'~， C135 AD， CB5・

入DS・G ，¥ 1ln n _ _ 1 ¥ n li，-， P2， Hcり1，¥D， RelλD3， Rcυ1 ADつHc，，]，¥D，l刀 (+) (十) (十) CB:3・5
Reo'] 叶ー，~- CB3・5 l'l，AD CE:; 

入D3・G ADG‘Rcol ，_~._ _.，.~ ~._. 1¥D3，11c01 .¥D，11co1 
:¥D3， Reol n.，'， .;:=''"~-- ADつT1eiJL¥D.C13!λD，Hcol CsS C133・5 ，'Jl， CB3 CCj Heo1 CB5 .n.u.:..， lIeu.1 !1JJ， ¥._，JJ'i; CB3・5 Cl3;j 

;尤t段;万;厄 |λDG，11eo1AD，11eo1 AD，11eo1 C81， Heol ~D， _C日』 λ1)，1"2
Reol CB.j・5

人D.ReυI 
CB5. Heol CB5 

CB5 
CB3・5 C13S P2， CB" 

処l:'li下水 I - ;¥D6， Rcol 人D，Reol _一 _ Hc，)l CB5 

砂 町 I!l:下水!八日，Reol"n:::: II. n 
処 恋 坊 1:1:. I "'1いC印臼出"λ1切D5 AD CB5， H叫 Cお出.f CB目4 一 J入川¥D CB5 Cβ邸5 CB5 C巳

5 _，¥D， Heo1 AD 一 Reol C日l' CB別:3'l 一 一 一?円:2，C日白

10:2 P2， CB4 l¥D C町一一 CB5

沈i殿iJjil己IReol - CB4 CB4 C135 

入D

C135 - C山

Heol - C13.l - P2 C日;， CB'i CDj 

- C134 CB5 C135 1ヨ， CB5 CB3 

l'2， C135 P2 

C1万

CJ35 
P2・3，.¥D5

CB5 

(注)P 1 (2・3)=ポリオ H'Hz・3恕)ウイルス CB3(4・5)=コクサツキーB詳31~11 (4 ・ 5!\~D ウイルス，

AD2 (3・5・6) アデノ 21W(3・5・6型)ウイ Jレス. J¥.D出アデノ型未定ウイルス Reo1 レオ l'Sリウイ)!-ス， (ム) = ';~I ， iJ í'Ê ウイルス

表 2 東京都内 3下水処理場の下水検体からの検
出ウイルス株数

~下水処理場
~、 |落合|砂町-向島
ウイ Jレス -----------1 

P 1 1 。 。
P2 6 10 1 

P3 。 。 1 

Cox B3 8 2 1 

Cox B4 6 13 1 

Cox B5 25 30 2 

AD 2 3 。 。
AD 3 4 。 。
AD 5 3 1 2 

AD 6 5 1 。
AD 28 8 2 

Reo 1 29 7 5 

未同定 24 22 3 

142 94 18 

*P1(2.3)=ポリオ 1型 (2・3型)ウイノレス

本 CoxB 3(4・5)=コクサツキーB群3型 (4・5型〉
ウイノレス

中 AD2(3・5・6)=アデノ 2型(3・5・6型〉ウイルス

牛 AD=アデノ型未定ウイルス

ヰ Reo1=レオ 1型ウイ Jレス

検出ウイノレスを種別にみると，表2のようになっ

た.

1973年高率に検出されたコクサツキーB群 3・4・

5型ウイルスおよびアデノウイルスについて，月別に

下水検体からの検出状況を，表 3tこ示した.

まず 3型以外のアデノウイルスは，毎月平均して分

離され，季節的変動にかかわりなく絶えずある程度の

浸淫をくり返しているものと推測される.しかし 3型

ウイノレスは下水検体より 1・6・8月にのみ検出さ

れ，同時期l乙は都内学童聞に集団発生ーがあり，患者材

料-から同ウイノレスを検出した.

次にコクサツキーB群ウイルスについてみると， 3 

月頃から 3・4・5型ウイノレスが入りみだれて検出さ

れ，乙のようなことは例年比はみられなかったことで

ある.特に 3，..， 6月にかけて 4型， 6 ~10 月には 3

型， 7，_，12月lこは 5型ウイノレスが検出吉れた.なかで

も5型ウイルスは長い期間，多くの検体採取地点から

検出され，都内の浸淫はかなり広域的でかつ流行規模

が大きかったものと忠われた.しかし伺 3・4型ウイ

ルスは 5型l乙比較すると流行範囲は小さいながらもあ

る程度部内において流行していたと思われた.

ポリオウイルスの検出時期は生ワクチン一斉投与時

期比対応して検出され，例年と同一傾向を示していた・
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表 3 1973年における高頻度検出ウイルスの月別消長

|検体I1月 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 
種類 l

Cox B 3 1 
2 
3 
4 
5 
6 
ア

1 
*検体干虫類

3 
4 1.落合生下水

5 
i内明ヲ! .2.落合沈澱汚泥6 

3.落合処理下水

2 
I IP 4 除手キぷ斗 4.砂町ー生下水

3 

4 伝記己J ι三込j
[十Jぷ ぷよ議逗臨み出品1 5.砂町沈澱汚泥

5 
6 I r f にミ云i 民主主司ぷ孟ゴ 6.砂町処理下水
7 
1 7.三河島沈澱汚泥
2 
3 
4 
5 * アデノ3型ウイルス
6 
7 

CoxB4 

Cox B 5 

AD 

表 4 培養細胞種別によるウイルス検出成績

継代細胞
ウイルス

FL J日山S31Hep 2 JVero吋v;;;持

P1 。 。 1 。
P2 6 8 3 5 

P3 。 。 1 。
Cox B3 2 4 1 4 

Cox B4 7 17 。 6 

Cox B5 36 35 19 12 

Cox B 2 1 1 。
AD2 2 l 。 1 

AD3 2 。 2 1 

AD5 2 4 。 。
AD6 5 1 。 。
AD 20 19 。 4 

Reo 1 。 。 。 。40 

未同定 8 9 1 10 27 

計 J 92上2
G主〉表 2の脚注J乙同じ

門

inu 
q
O
 

4
 

n
u
 

ワム

下水検体からのウイルス検索にあたって， FL. 

HeLaS3・Hep2・Vero518・Vero静462の5系継代培

養細胞とサル腎細胞の初代培養を使用した.下水検体

検索結果を培養細胞別l乙整理すると，表4のようにな

る.

今回の調査では，サノレ腎細胞で、の検出率が最も低率

であった.検出率が不安定であるのは，サJレの個体差

およびサル自身のウイルス感染のためであると思われ

る.

検出ウイルスを細胞種別にみるとコクサツキー B群

ウイルスおよびアデノウイルスは， HeLaSa. FL 細H~

での検出率が高かった.

またレオ 1型ウイルスについては， Vero首462細胞

に感受性が高かった.

2) 健康都民のコクサツキ-B群 3.4・5型ウイル

スに対する中和抗体保有状況

1973年 3月頃から下水検体よりかなりの高頻度で検

出されたコクサツキーB群 3・4・5型ウイノレスの都

内流行浸淫度を血清疫学的に調査した.
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医11 健康都民のコクサツキーB群3・4 • 5 型ウイルス l乙対する I~::j和抗体(ミ1: 8)保有状況

0 - 0  0~5才， ム一一ム 6 ~10才， 口……口 11~15才， 建議……機 16~24才

流行前の1972年 9月，流行後の1973年 9月， 1974年

1-3月lこ採血し1こ2~24才までの都民血清 277 例に

ついて中和抗体価を測定した.

抗体保有率(ミ 1: 8)の年令別における達時変せ

ん様相は図 11こ示した.

1973年9月の血清抗体価について保有率の平均値に

ついてみると， コクサツキーB群 3型ウイノレス抗体保

有は39.9~ら，同 5 型については20.6% ，伺 4 型につい

ては87.3%を示した.流行が終結したと思われる1974

年 1........3 月には，同 3 型.60~も，同 5 型86.7%の抗体保

有率を示し，保有率の上昇がみられた.

また図 ltこも示したとおり，通常腸内ウイルスの感

染対象者が主lこ5才以下の小児で、あると考えられてい

るが，今回の調査では， 11---15才， 16，.....， 18才の年令層

l乙おいても著明に抗体保有卒の上昇がみられ，その流

行が青年用にまで及んでいたことが判明した.

3) ブタのコクサツキ…B 群 5~ウイルスに対する

中和抗体保有状況

1973年10月比ブタの法定伝染病である水庖:府が茨城

県l乙発生し，この病原体が人のコクサツキーB群 5型

ウイノレスと同じか又は似ているとの報告6)-りがあっ

た.今回下水検体よりのコクサツキ-B群 5型ウイル

スの高額度の検出との関連性をみるために，ブタの同

5型l乙対する中和抗体価を測定した.

1972年12月および1973年12月比採血した都内飼育豚

の血清について抗体保有率(乙 1: 4)を調査した.

1972年は9.8%の保有平で， 11[1二64倍という {illiを示し

たものがあっ7こが，あとは 4倍の抗{利自iであり，流行

後の保有率は7.0%で低く，東京都内において下水検

体より高頻度!こ検出されれたコクサツキ-B5型ウイ

ルスは，人由来のウイルスで、あると推定できょう.

4) 年次男IJ下水検体からの高頗度検出ウイルス

1967年 6月以来，下水検体から持出!TWまの高かった

ウイルス型を表 51こ示しに.

過去 7年間の乙れら下水検体からのウイルス検索結

果から，今回特lこ都内浸淫の主流をなしたコクサツキ

-B群 5型は， 1968年以来 5年ぶり，さらに問 4型は

1970年以来3年ぷりであった.これら調査結果からコ

クサツキーB群ウイルスの流行周期は 3--5年である

と考えられる.下水検体からウイルス分離を絞ける乙

とにより腸内ウイルス感染および流行のウイ Jレス種類

の変せん様相が間接的には握で、きる.

コクサツキーB群ウイノレスは，突発的に検出された

時期からある程度の潜伏期をおいて，それらウイルス

の流行がみられると推測できる.このことはi司じ腸内

ウイルスのエコー 7011型lこはみられなかったことで

ある.

結
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問一日目ね

1973:t手1，.....，12月の都内における腸内 e アデノ。レオ

各ウイノレスの汚染状況をは援するために，毎月定期的
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表 5 1967~ 1973年における高頻度検出下水ウイルスの消長
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l乙都内 3下水処理場から下水検体を採取し， ウイノレス

分離を行なった.

更に血清疫学的に都民の抗体保有状況を調査し，腸

内ウイ Jレス感染実態を検討した.

1) 落合処理場において，生下水 36件中 36件から

102株の，沈澱汚泥12件中12件から33株の，処理下水12

件中 4件から 6株のウイルスを検出した.砂町処理場

においては，生下水36件中22件40株の，沈澱汚泥48件

中30件41株の，処理下水36件中 8件 9株のウイルスを

検出した.三河島処理場 .YXt境汚泥12件中 7件から 15

株のウイノレスを検出した.

2) 192件の下水検体からのウイルス検索の結果，

254株のウイルスを検出した. その内訳は， ポリオウ

イノレス19株 (7.5?の， コクサツキ-B群ウイルス88株

(34.65の，アデノウイルス56株 (22.05の，レオウイ

ルス41株 (16.1%)であった.

中でもコクサツキーB群 5型ウイルスが57株 (22.4

?ので最も高頻度l乙検出された.

3) 培養細胞種別のウイノレス検出率をみると

HeLaS3. FL細胞が高率であった.

4) 血清疫学的検索からも， 1973年の都内における

腸内ウイルスの流行の主体はコクサツキ-B群ウイル

スで，特に 5型ウイルスであった.また 3・4型も 5

型lこくらべて流行規模は小さいながらも流行がみられ

?こ.

5) アデノ 3型ウイルスが下水検体から検出された

1・6・8月l乙，集団発生があり，患者材料からも同

ウイルスを検出した.

6) 病原がコクサツキーB群 5型ウイルスとの関連

で問題視されているブタの水宿病流行時同涼して，都

内飼育豚においては，同 5型ウイルス抗体保有率が低

く，感染l乙は関与していないものと思われた.

7) 今回都内浸淫の主流をなしたコクサツキ-B群

5型ウイルスは， 1968年以来5年ぶりのととであっ

た.
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1973年東京都民における風疹の血清疫学的研究

柳沢靖子牛薮内 j青*坂井富士子ヰ

伊藤忠彦宇岩崎謙二*

Incidence of日1Antibody against RubeUa Virus amon富

Inhabitants of Tokyo in 1973 

YASUKO YANAGISAWAぺKIYOSHIY ABUUCHI*， FU]IKO SAKAIヘ
T ADAHIKO ITOキ ANDKENJI IW ASAKI* 

緒言

風疹は，俗J乙r3日はしかJといわれ，ほとんどす

べての小児が，罷患する軽症の感染症として，従来あま

り重要視古れていなかった.しかし1965年沖縄での流

行で先天性奇形との関係があきらかにされて以来，疫

学的比重要な疾患とみられるようになった.

われわれは東京都民の風疹に対する抗体保有状況を

は握するためにt 1969，_， 1970年の 2ヶ年にわたって健

康都民血清について，風疹抗体保有状況を，地域別，

年令階層別i乙解析検討し，その成績についてはすでに

報告1，わした.

今回われわれは，都内小学校における風疹流行例に

遭遇した.すなわち1974年 2月小岩保健所管内におい

て，発疹を伴なう熱性疾患が多発し学級閉鎖があいつ

いTご.

そこでこれらの患児血清について風疹ウイルスに対

する H1 ~地検を試みて，その病因究明を行なうと共

Ie:.，新fこに健康都民の風疹HI抗体保有状況を再調査

し，血清疫学的な面から都内における本症の実態を分

析検討したので、報告する.

実験材料および方法

被検血清:1974年 2・3月l乙小岩保健所管内で発生

した発疹性疾患々者の急性期・回復期のペア血清15件，

中東京都立衛生研究所微生物部ウイルス研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo卦letropolitanResearch Laboratory of 
Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japon 

1973年10-12月比多摩地区内の小金井・武蔵野・東村

山・府中保健所管内の健康都民から採取した血清 300

件と， 1973年10月・ 1974年2月に採取した新宿・雪ヶ

谷保健所管内の健康都民血清 176件lこついて岳協会を行

なっ↑こ.

HI試験・昭和44年厚生科学研究費・風疹の疫学研

究班の検査術式比したがって，被検血j青lまカオリン処

理を行ない，マイクロタイター法によって実施した.

抗体価 8倍以上を陽性とした.

実験成績および考察

1) 発疹性疾患々者の血清診断

1974年3月l乙発生しTこ小岩保健所管内の発疹性疾患

々者は，額・腹部・胸・顔等全身l乙発疹がみられ，ク

ラスの 3分の 1が，寵居、し， 3日間学級閉鎖になった.

ζれら患者の抗体価は表 1のようになった.

1974年2月l乙持ち込まれた患者6名のペア血清は，

全例において風疹ウイルスに対する抗体価が著明に上

昇し，また 3月比採取した患者8名のベア血清では，

5名民抗体の有意、上昇をみた.残り 3名は第 1凹の採

血時期が返すぎたため有意上昇はみられなかった.

2) 地区別・年令階層別抗体保有状況について

H 1 f.認を測定した都民血清 476件l乙ついて，地区別

および年令階層別に，抗体価別の累積抗体保有率〈陽

性〉率を整理すると，表2のようになる.

表2より陽性率は，両地区とも年令が高くなるにし

たがって高率になっている.すなわち 0-4才で52.9

%で， 25-29才以上(都区内)， 20-24才以上(多摩

地区〉では100%の陽性率を示している.

表2の成績から年令別階層別l乙2地区の抗体保有率
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表1 発疹性疾患々者における風疹HI試験成穣

月 日 保健所 名 自IJ 年令 性別 急性期 回復期

1974 H. 1 13 男 8 256 

2.7 H.A 14 男 <8  256 

K.S 14 男 8 1048 

y.O 14 男 32 三2048

K.M 14 男 <8  1024 

R.O 14 女 <8  256 

1974 疋IよZJ M ・I 12 男 64 256 

3.14 M.O 12 男 64 256 

S .M 12 男 256 256 

K.Y 12 男 256 256 

M. S 12 男 128 256 

Y.T 12 女 64 1024 

S .W 12 男 32 128 

S.K 12 男 256 1024 
一 一一一も

表2 地区別，年令区分および抗体価別にみた都民の風疹HI抗体保有率(累積値〉

抗体価別|場性率
I也区別 年令区分 検査例数

1 : 8 1 : 16 

0-4 17 52.9% 52.9% 

者日
5-9 51 72.5 68.6 

10""，， 14 32 87.5 84.4 

区
15....，19 52 88.5 88.5 

20-24 16 93.8 93.8 

内
25-29 4 100.0 100.0 

30-34 3 100.0 66.7 

35""，，39 1 

。......4 1 100.0 100.0 

多
5...... 9 24 41. 7 41. 7 

10-14 15 33.3 33.3 
摩 15-19 26 76.9 76.9 

土也 20-24 60 100.0 100.0 

区
25-29 59 100.0 100.0 

30-34 55 100.0 100.0 

35-39 60 100.0 100.0 

を正規確率紙上l乙プロ γ トすると図 1のようになる.

都区内健康人における陽性率は各年令躍においてあ

まり差はなかったが，多摩地区においては， 19才以下

のク")1ノープと20才以上のグループの2つ比大別された.

高年令層のク勺レープの方が陽性例中高い抗体価を示

した例数のしめる比率が高く，これにくらべて19才以

1 : 32 1 : 64 1 : 128 1 : 256 之512

47.0% 35.3% 29.4% 23.5% 0.0うも

68.6 62.7 45.1 15.7 3.9 

75.0 59.4 25.0 6.3 3.1 

88.5 86.5 65.4 48.1 28.9 

93.8 68.8 50.0 25.0 6.3 

25.0 25.0 25.0 0.0 0.0 

66.7 33.3 33.3 33.3 0.0 

100.0 0.0 0.0 0.0 0.0 

37.5 25.0 12.5 4-.2 4.2 

26.7 26.7 6.8 0.0 0.0 

69.2 61. 5 53.8 34.6 7.7 

100.0 93.3 71. 7 50.0 25.0 

100.0 93.3 76.3 55.9 42.4 

100.0 96.4 72.7 54.6 30.9 

100.0 96.7 78.3 61. 7 46.7 

下の各群ではその比率が，低率であった.

乙れは過去のデータとは，まったく逆の結果であ

る.

3) 風疹琵I抗体価の年次推移

抗体価(註 1: 8)の年令層別抗体保有率を，年次

別l乙，グラフ紙上l乙プロットして，年次抗体保有工事の
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図 1-a年令階層別にみた都民(都区内〉の風疹HI抗体保有状況

動向を図 21乙示した.

都区内では， 1969年には 2峰性， 1970年比は 1峰

性，更に1974年には 31[1嘩性と変化している.

多摩地区では， 1969年には 21峰性， 1970. 1974年と

も1峰性であった.

1969. 1970年における成績と今回の測定結果を比較

してみると，各年令層とも抗体保有率(ミ 1: 8)は

高い.しかし多摩地区においては， 13~ 15才において

保有率が若干低下している.

最も特徴を示しているのは， 4 ~ 6才の年令層にお

いて過去の抗体保有率より，はるかに上昇しているこ

とである.

結論

1974年2月l乙入って都内小岩保健所から，額・頬@

胸部等l乙発疹を伴なう患者のペア血清が持:ち込まれ，

ζれら被検血清の風疹ウイ Jレスlこ対する HI試験を試

みて病因の解析をするとともに， 1973年 10，....，12月，

1974年2月l乙採取した健康都民血清476件について HI

抗体価を測定し，血清疫学的な角度から，都内におけ

る風疹の流行実態解明への再調査を試みた.

1) 1974年2・3月l乙持ち込まれた， 12"，14才の被

検ベア血清について，風疹HI試験を試みたと乙ろ，

2月l乙持ち込まれた 6名は，全例において狂 I抗体価

の上昇がみられ，明らかに風疹lこ躍忠したものと判定



50 

99.99 

累

積

抗

体

率

0.01 

Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

0.01 

0.1 

下¥

ム

99.9 

図1-b年令階層別にみた都民〈多摩地区〉の風疹HI抗体保存状況

3) 抗体価(ミ 1: 8)の年令別抗体保有傾向線を

描くと，区部では 31峰性，多摩地区では 1峰性であっ}

fこ.

4) 抗体保有率の年次推移は， 1974年は各年令層に

おいて， 1969・1970年の成績より抗体保有率は高い。

しかし多摩地区の13，...，15才の年令層において若干低下

している.

低年令層においては，抗体保有率が上昇した.

できた.

3月に持ち込まれた 8名のうち 5名は抗体の有意上

昇を示レたが， 3名は第 1回の採血時期が遅れたため

有意上昇はみとめられなかったが，高い抗体価を示し

ていた.

2) 年令層別抗体保有状況は，都区内健康人につい

ては，各年令層において陽性率の差はみられなかっ

た.多摩地IKにおいては， 19才以下のクゃループと20才

以上のクツレープの 2つに大別でき，高年令層のクツレー

プの方が陽性例中高い抗体価を示した例数のしめる比

率が高かった.
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1973年度東京都における日本脳炎の疫学的研究

薮内 清水坂井富士子*伊藤忠彦*岩崎謙ニキ根津尚光キ

渡 辺 賢哉材木下正彦料永野 清 一 郎 料 加 藤 孝 雄 料

Ecological Survey of Japanese Encephalitis Virus 

in Tokyo in 1973 

KIYOSHI YABUUCHI*， FUJIKO SAKAI*， TADAHIKO ITOヘKENJIIWASAKIヘ
NAOMITSU NEZUヘKENYAWATANABE*ヘMASAHIKOKINOSHITA料，

SEIICHIRO NAGANOキ*AND TAKAO KA TO** 

患者 I=l 

ヒトにおける日本脳炎(以下日脳と略す〉は，高い

致命率と重度な後遺症を残す重要な伝染病であり，か

つては本都においても多数の患者が発生したが，長期

にわたる全国的規模での強力な防疫対策推進の結果，

1967年l乙43名の真性患者の発生をみたのを最後に，以

後都内での感染を疑う患者はみられないようになっ

た.しかし，乙のように本症が急激に減少した真の理

由については未解決の点が多く，今後の研究にまっと

乙ろが多い.

われわれは， 1963年以来本都における本症の疫学的

研究を続け，その結果については既に報告1-わした.

本報は1973年度の調査研究成績である.

実験材料および方法

1) 患者血清

本年10月，都立伝染病院に疑似日脳として送院収容

された 2名の患者血清 (1名は 9月29日発病，他の 1

名は10月5日発病〉で，計10検体を検査対象とした.

血清は分i離後直ちにー200C fこ凍結保存した.

2) ブタ血清

立川と場に出荷された，都内産で前年の夏を経験し

ホ東京都立衛生研究所微生物部ウイ Jレス研究科

160 東京都新宿区百人町3-24--1
ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Publc Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 J apan 

料東京都多摩食肉衛生検査所

ない生後 5-8ヵ月のと場ブタについて， 7月から 10

月までは毎週，その他の月は月 1田採血した.採血頭

数は 1回約50頭である.採取した血液は一夜と場内の

4
0

C氷室l乙保存し，翌日アイスパックに入れて当所に

送付古れ，血清分離後一200 Cfc::.凍結保存した.

3) ウイルス抗原

補体結合 (CF)反応lこは，日脳中山株，ポリオ 1

型， 2型， 3型，コクサツキーB群 1型， 2型， 3型

4型， 5型，ムンプス， エコー 6型(以上自家製)，

アデノ(東芝化学製〉およびへjレベス(予研製〉の13

抗原，赤血球凝集抑制 (H1)反応には， 日脳中山

株， JaGAr 01株(以上武田薬品製〉の 2抗原をそれ

ぞれ使用した.

4) CF反応および HI反応

CF反応は Kolmerの少量法3)fこ準じたが，反応l乙

関与する因子の量をさらに 1/2I乙減量し， CF トレイ

を用いてお乙なった.

HI反応は， 日脳については大谷の方法刊こ準じ

た.なお，ブタ血清については全期聞にわたり，簡便

法叫乙よる 2メルカプトエタノール (2ME)処理をお

こなって 2ME感受性抗体を測定した.乙の簡便法に

よって 2ME感受性抗体が証明されたブタ血清の中，

10月以降l乙採血されたものについては，更にヨードア

セトアミド透析処理法4)をおこなった. この場合，両

者の成績が不一致の時は後者の成績を採用した.ま

た， 2ME感受性抗体とは，対照の抗体価にくらべ，

2ME処理後の抗体価が8倍以上低下したものとし
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表 1 1973年夏東京都における疑似日本脳炎患者の血清学的検索成績

病同|
i受付i
し [ 患者氏名

rうよ""0.I 
P7G 

if1973)! 

!※|石0と0

塁i※ 1;

1844 

束1850[ 

16201荒0智0

豊[6441 1; 

1
i

戸

O

Q

U

ハU

に
d

吋

i

n

U

ウ
4

8

8

9

9

 

A7J 

医
日

グ

グ

ケ

か

※東京スペシアノレ・レフアレンス・ラボラトリーにて検査

汁.

5) コガ合アカイエカの採集およびおとり動物

すべて前報川こ準じた.

6) 日脳ウイルス分離同定試験

と場ブタ血清の一部およびコガタアカイヱカの雌に

ついて， 手Lのみマウスを使用し，大谷ら 5)の方法lこ準

じてお乙なった.

特l乙ブタ血清の場合は， H 1抗体価<1 : 10のもの

について，まずその 4~5 頭を 1 群とし，その血清を

等量混合して手Lのみマウス lこ脳内接種し10日間観察し

た.乙のうら発症をみとめた群については次代に継代

した後同定し，さらにその群のブタ個々の血清につい

て改めて初代から同機!こ分離試験をおこない，発症し

たものの 2代脳を用いて同定し，ウイノレス分離陽性ブ

タ個体を再確認した.なお，同定試験は JaGAr01株

中山予研株免疫血清による HIおよびCFによった.

検査成韻および考察

り 疑似日脳患者の血清学的検索成績

検索成績は表 1tこしめす通りである. この成績か

ら，被検査者2名中 1名は真i生日脳，他の 1名はへjレ

ベス m{jø~ とそれぞれ血清学的に診断された，

真'I~t 日脳と診断された「石OJ 例は，埼玉県草加市

在住の生後 2ヵ月の女児であった.

2) と場ブタの HI抗体保有状況

1973年度立川と場において採血した都内産のブタの

経日的日 !J品HI抗体保有状況は表2の通りである@

すなわち，本年は 9月10日探ml分から，はじめてH

ス

I抗体協性でかつ 2ME感受性抗体保有個体が検出さ

れたが，これは過去のわれわれの経験中最も遅いもの

であり，毎年ブタ社会での日悩ウイノレス散布が希薄に

なってゆく傾向を，本年も更に深めながら踏襲するで

あろうことが予測された.

一方，ブタ血清からのウイルス分離試験では， 9月

10日採血分から 1抹 (JaTan 173， SW 16808)の日

脳ウイノレスを分離同定レ，本部における.日!日ウイルス

の存在を証明した.

次l乙，と場ブタのHI抗体保有状況の年次別推移か

ら，本都における日脳ウイルスの汚染状況を推察する

ため， JaGAr 01f朱l乙対する HI価ミ 1: 10の防性三容

について図示すると，図 1のようになる.

すでに前報1)において， 1963年から 1972年lこ至る各

年のHI抗体保有状況は，三つのパターンに大別でき

ることを述べたが，これに本年の成績を加え，更に表

31こしめす真性日悩患者発生数と奇対比させて，改め

て考察を加えたい.

すなわち，図 1(A) 1乙しめすように， 1963年から

1967年にかけては， 7月中旬から 8月下旬の問l乙急激

なHI抗体保有率の上昇がみられ，一度上昇すると 1

，...， 2週間で90，...，100%にも達し，以後その高い保有率

を12月頃まで維持している .ζ の型をとった年は，東

京都ばかりではなく東日本ではいずれも多数の真性患

者が発生し，しかも抗体保有率の上昇時期が早い年程

患者数が多く，上昇時期の遅速が患者数の多寡(表 3)

と完全に一致している.
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去 2 1973年度東京都におけると場ブタの日本脳炎HI抗体保有状況(立)11と場〉

JaGAr 01 
採血

jく !三三
!i1i7勿区II::t: 4中2 2保5有1E率e S(抗?ら体〉 ※※ 

月 日
20 80 1，280 I(ミ 10)

;ウ ノレス

LOI 10 40 160 320 640 2，560 直接法透析法 伊引司Iiーがい決

1. 22 28 1 1 3 8 41 32 C 0/28 

2.26 43 1 1 2 2 49 12 。 0/43 

3.19 45 1 2 2 50 10 。 0/45 

4.23 47 1 48 2 。 0/47 

5.28 48 1 1 50 4 。 0/48 

6.25 51 51 01 。 。/51
7. 2 51 51 。 0/51 

9 47 1 48 2 0/47 

16 50 1 51 2 。 0/50 

23 49 49 。 。 0/49 

30 51 51 。 。 0/51 

，s. 6 50 50 。 。 。/50

13 51 51 。 。 0/51 

20 50 50 。 。 0/50 

27 50 50 。 。 0/50 

9. 3 49 1 50 2 。 0/49 

10 45 1 5 51 12 66 ※ 1/45 

17 50 1 51 2 100 。/50

27 45 5 50 10 60 。/45

10. 1 35 2 12 49 29 21 21 0/35 

8 39 1 12 52 25 。 0/39 

15 45 1 1 2 49 8 。 0/45 

22 43 2 5 50 14 29 14 0/43 

29 47 1 1 1 50 6 67 。0/47 

11. 5 45 1 1 4 51 12 。 。/45
12. 3 45 1 1 1 2 50 10 。 。/45

一
※ JaTan 173 (S羽T16808) 

※※ ウイノレス分離試験はHI抗体価<1 : 10のものについて，ちのみマウスを用いておこなった.

(/湯性数/検査数〉

1968年および1969年は，図 1(B)のごとく，両年

共HI抗体保有工事の上昇時期が遅く， 9月lこ入ってか

らであり，その上昇程度もゆるやかでかつHI抗体保

有率の変動が激しくなっている.乙れは，ブタ社会で

の日脳ウイ Jレス汚染度合が希薄になった結果と解され

る.

1970年以降は図 1(C)にしめすごとく， (B)の

傾向が進行したものと考えられ， H 1抗体保有率の上

昇時期も遅く，その程度も 50%前後lこしかなっていな

も"¥

更に本1973年は，図 1(D)のごとく最高HI抗体

保有率が実l乙29%，かっその値が10月 1日という非常

に遅い時期にでている.

以上，と場ブタ血清のHI抗体保有状況の年次別推

移から推測すると，本部における日脳ウイルスの汚染

は年を追うごとに低くなっているといえる.また，こ

の過去11年間l乙集積された調査成績から，と場ブタ血

清のHI抗体保有状況が，当該地区における日脳ウイ

ノレス汚染の指標となりうる ζ との妥当性が明らカ=にな

っ7こ.
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図1.東京都におけると場ヅタの日本脳炎HI抗体保有状況の年次別比較
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表3 東京都における日本脳炎患者発生状況 の コガタアカイエカの消長およびおとり動物の調

(東京都衛生局防疫課〕 査

~王手IJ~'c実〉判明押(安井戸〈安〉率 当研究所鶏舎および上野動物園内の 317 JiJf (ウマ

舎，シカ舎，パ{パリーシープ舎)f乙ライトトラップ町指〉 16 

19641 ( 1; 39) 64 

1965 i (114.0) 31 

1966 ( 11 41) 35 

1967 ( /; 42) 43 

1968 (グ43) 1* 

1969 〈グ44) 1卒中

1970 ( 1145) 。
1971 (グ46) l'ドキキ

1972 (グ47) 。
1973 ( 1148) 1*ホヰミ*

曜患率は人口10万人対

推定感染地

0.2 8 

0.6 28 

0.3 8 

0.3 8 

0.4 14 

0.0 

0.0 

0.0 

0.0 

0.0 

0.0 

* 愛知県

林 l岐阜県
料中山口県

。
。
。
。
。
。

50.0 

43.8 

25.8 

22.9 

32.6 

0.0 
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0.0 

0.0 

0.0 

を設置して蚊を採集し，コガタアカイエカの消長とウ

イルス分離試験をお乙なうと共に(表4)，おとりウ

サギをおいて， H 1抗体出現状況を調査した.

その結果，コガタアカイエカからは全期間にわたっ

て日脳ウイルスは分離できず，おとりウサギについて

も全例抗体上昇を認めなかった.

結論

1973年度東京都における日本脳炎の疫学的研究をお

乙ない，次の結論を得fこ.

1) 疑似日脳患者として送院された 2名l乙ついて，

血清学的検査を実施したところ， 1名は異性日脳，他の

1名はヘルペス脳炎と診断された.ζの真性日脳患者

は，埼玉県草加市在住の生後2ヵ月の女児であった.

料キキ 埼玉県 2) と場ブタ血清の日脳HI抗体保有状況調査で

表4 1973年度東京都におけるコガタアカイエカの消長とウイルス分離試験成績

上 町' 動 物 園 都立衛生研究所

乙 ど も 動 物 園 西 閤
事鳥 合

バーパリーシープIl!

I 9 I~~五 I 9 ¥ウイノレス I 9 J山ス8 ♀分離合 平分離
I 9 Iウイルス

O I 9 ヌノJ- 市何任匹 o I♀ lZ五
26 一 一 8 41 (ー〉 1 6 1 (ー〉

3 。 8 I (一〉 。 31 (ー〉 。。 。 8 I (ー〉 。 51 (ー〉

10 。 1 1 (一〉 。 2 1 (ー) 。。 。。 。 2 1 (ー)

17 。 1 1 (一〉 。 2 I (ー〉 。。
20 一 一

。 1 I (一〉 。 3 1 (一〉

。14 〈一〉 。15 (一〉
。 3 (一〉 。 9 1 (ー〉

27 3 31 (一〉 3 11 (一) 。。 一 4 11 〈一〉

31 。。 。。 。 51 (一〉

3 8 26 (一〉 G 24 (一〉 。 3 1 (一〉 。27 (一〉 10 6 1 (一〉

7 2 63 (一〉 7 28 (一〉 1 41 (ー〉 12 6 I (ー〉 。 31 (ー〉

10 1 9 1 (一〉 2 6 (一〉 5 。 9 12 〈一〉 2 3 1 (ー〉

14 4 74 (一〉 8 32 (一〉 3 6 (一〉 3 6 I (ー〉 。14 (一〉

17 12 32 (一〉 6 26 (一〉 一 5 1 1 (ー〉 5 4 (一)

21 1 49 (一〉 1 8 (一〉 6 2 (一〉 3 。 。。
24 。 8 (一〉 。 8 (ー〉 4 1 (一) 9 。 2 4 (一〉

28 3 15 〈一〉 1 7 (一〉 。。 1 1 1 (ー〉 。 6 (一〉

31 1 31 (一〉 2 13 (一〉 。。 1 1 I (一〉 3 1 (一)

4 2 12 (一〉 1 10 (一〉 。。 。 2 〈一〉 。 4 (一〉

19 。11 (一〉 。 4 (一〉 2 。 。。 1 2 (一)

2 。 1 (一〉 。 1 一 16 1 I (一〉 7 2 (一〉

一一=採集せず.
ウイルス分離試験はコヵータアカイエカの♀について，ちのみマウスを用いておζなった.
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は， 9月10日採血分からはじめて 2ME感受性抗体保

有個体がみいだされた.これは，過去の経験中最も遅

いものであった.また，最高HI抗体保有率も29%に

とどまった.

3) 9月10日深血分のと場ブタ血清から， 1株のiヨ

脳ウイルスを分離同定した.

の おとりウサギについては，全例全期聞にわたっ

て日脳HI抗体価の上昇はみられず，またコガタアカ

イエカからも日脳ウイ Jレスは分離されなかった.

5) 以上の研究結果から推測すると，本都民は，日

脳ウイノレス汚染そのものは依然として存在しているの

で， 真性j患患吉志、者発生数の多寡lに乙かかわらず今{後麦も乙のの.j

な疫学的調査を続ける必必、要がある.

謝辞:本研究を実施するに当り，多大のご援助とと

協力を賜った，東京都衛生局防疫課ならびl乙東京都上

野動物園飼育課の関係各{立に深甚の謝意を表する.
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1973年 9月より 1974年 4月に都内において発生した

集団かぜの病因に関する研究

坂井富士子守伊藤忠彦*薮内 清ヘ

岩崎謙二*根津尚光中

Studies on Influenza in Tokyo， in the Period from September 

1973 to AprH 1974 

FU]IKO SAKAIヘTADAHIKOITOヘKIYOSHIYABUUCHI*， 

KENJI IW ASAKI* AND NAOMITSU NEZU* 

患者

東京都におけるいわゆる集団かぜの発生に際し，著

者らはそのつど学級閉鎖等の措置のとられた小中学校

児童生徒の患者材料より，ウイノレス学的，血清学的検

索を行ない病因を明らかにしてきた. 1973年は初頭よ

りAホンコン型インフルエンザ(以下「イj と略す)

が発生し，大規模な流行とならず3月に一応終閥、した

が，その後4月下匂より再び集団かぜが多発し，検索

の結果，とれまでにない極端な抗原変異をしたB型

「イ」ウイルスによるものであることが判明した.乙

の流行は一応7月中句まで続き，学校が夏休みにはい

るとともに表面上は一時流行が中断したかにみえた.

1973年7月までの検索成績は前報1)ですでに報告した

ので，本報では学校の夏休みが終り，再び集団かぜが

発生した 9月以降の検索成績について報告する.

検査材料および方法

患者血清および患者のうがい水は1973年9月より

1974年4月までに都内において発生した「イ」様患者由

来のもので，検体処理法，ウイルス分離同定試験法，

血清学的検査法およびその診断基準はすべて前報1)の

とおりである.

本東京都立衛生研究所微生物部ウイルス研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ド TokyoMetropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，
Tokyo， 160 Japan 

成績および考察

1， ウイルス分離状況

1973年9月より翌年 (1974年) 4月までに42集団，

計201例についてウイルス学的，血清学的検索を行な

った.検索の総括成績を表 1f乙示した.都民の抗体保

有状況調査の結果から，いわゆるB/73型ウイルスによ

る第2波の流行が学校の夏休み開け以降l乙発生するで

あろうと予想していた. 9月中l乙当所l乙送付-された 3

集団のかぜ患者からはB型ウイルスは分離されず，ア

デノウイルスが 1集団 (5名〉より 3株検出した.そ

の後10月初句発生した集団かぜ患者より， 7月以降は

じめてのB型ウイルスを分離し，以後 11月から翌年

(1974年) 1月下旬にかけ，合計14集団 (66名〉より

23株のB型ウイルスを分離した.なお流行は患者ペア

血清のCF抗体価有意上昇lこより， 2月中匂までつづ

いていたととを確認した. またこのB型「イ」流行

中， 10月， 11月比Aホンコン型「イJウイルスを 3集

団(15名〉より 5株分離した.ζ れら集団はいずれも

練馬医内の小，中学校で発生した集団かぜである.A

型ウイ Jレスがひきつづ、いて検出されたのは1974年2月

下句からで，その後B型ウイルスは分離されず， 4月

中旬までに 5集団 (23名〉から17株のA型ウイルスを

分離した.アデノウイノレスは1973年9月の 1集団をは

じめとし， 10月， 11月， 12月に分離され，病院小児科

外来患者を含めると 6集団 (31名〉から18株を検出レ

た.なお今回の検索でA型ウイルス感染者の集団にB

型ウイルス感染者が混在していた例を認めた(表2)
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表 1 1973年9月以降1974年 4月まで、l乙発生した集団かぜ患者の検索成績

ウイルス分離試験 車j青学的検査 CF(S) 

No. 結保健所集団名 4イ円4ィ汁 数iィ十一| 三ログ会 l研
1973-1 

検体ェ Aン エBγ ザアデノ 検体 ェAンザエ Bγ ザアデノ

1 9 13 武蔵調布 野川小 5 。。 3 3 。。 2 アデノ

2 19小 平 小平 13小 5 。。。 4 。。 0 不 明

3 21世田谷 駒留中 6 。。。。 1; 

4 10 4立 )11 中 神 中 4 。。。 3 。 1 。「イ JB 

5 8五日市 東秋留中 4 。 1 。 4 。 3 。「イ JB 

6 20田 無 西原小 5 。。。。 不 明

7 グ高井戸 高井戸 2小 4 。。 4 4 。。 3 アデノ

8 24親1 ，馬 練馬中 5 2 。。 4 4 。。「イ JA 

9 11 2府 中 府中 3小 4 。。。 2 。 2 。「イ JB 

10 6練 d罵 練馬 2小 5 1 。。 5 1 。。「イ JA 

11 。 王 子 豊島中 5 。 2 。 5 G 5 。「イ JB 

12 7新 宿 落合 1幼 5 。。。 4 。。 0 不 明

13 8小金井 国分寺5小 4 。。。 4 。 2 。「イ JB 

14 ク椛 谷 椛谷小 5 。 1 。 5 。 2 。「イ JB 

15 9武蔵野 大野田小 3 。。。。 不 明

16 12 石ti 山野小 5 。。。 5 。。。 11 

17 13葛 宮前 東堀切小 5 。。 4 4 。。 3 アデノ

18 14杉並西 杉並 2小 5 。。。 5 。 3 。「イ JB 

19 グ石 神井 下石神井小 5 2 。。 5 3 。。「イ JA 

20 。町 間 本町田東小 5 。 3 。 4 。 4 。「イ JB 

21 9 杉並東 堀ノ内小 5 。。 5 5 。。 5 アデノ

22 。武蔵調布 狛江 6小 5 。。。 5 。 4 。「イ JB 

23 15 芝 草月絵小 5 。 3 。 5 。 4 。「イ JB 

24 。江戸川 平井南小 5 。 3 。 4 。 3 。「イ JB 

25 16滝野川 ?竜野川 5小 4 。 1 。 4 。 2 。「イ JB 

26 20 干申 回 錦華小 5 。 2 。 5 。 4 。「イ JB 

27 27 豊島長崎 高松小 5 。。。 5 。 3 。「イ JB 

28 12 6荏原病院 小児科外来 4 。 1 。。 「イ JB 

29 12 6高井戸 高井戸東小 4 。 1 。 4 。 3 。「イ JB 

30 7雪 ん'[二ごl、雪谷中 5 。 2 。 5 。 3 。「イ JB 

31 12 荏原病院 小児科外来 5 。 1 1 。 「イ JB アデノ

32 19 11 11 7 。。 1 。 アデノ

33 26 平 小平 4小 5 。 1 。 5 。。。「イ JB 

34 1 17 石神井 石神井南中 5 。。。。 不 明

35 28 下 ;fr 、谷中小 5 。 1 。 5 。。。「イ JB 

36 2 13 石神井 南田中小 5 。。。 5 。 3 。「イ JB 

37 21 中 野 桃園 3小 5 4 。。 5 4 1 011イJA 1ィJB

38 22 小金井 国分寺9小 4 3 。。 3 3 。。「イ JA 

39 。牛 込 愛日小 5 5 。。 5 5 。。「イ JA 

40 3 13 滝野 川 滝野川 2小 5 4 。。 4 3 。。「イ JA 

41 15 新 宿 四戸山 2中 5 。。。 5 。。 0 不 明

42 4 16 町 田 鶴)I[ 1小 4 2 。。 4 2 。。「イ JA 

r

↑i
 

司一一日日 12011 221 231 181 吋 251 521 131 
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中野保健所管内桃園小学校における集団かぜの検索成績
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表2

者患、

A 

B 

C 

D 

E 

B. B_ B B B 
./ ./ /' ? '7 
東京東東京
京京京京京

63/73 53/73 69/73 650173717')74 

く64

256 

表4

223 
B/東京63/73

221 
B/J;l工京53/73

230 
B/来京69/73

242 
B/京京650/73

'244 
B/東京717/74

ニワトリ免疫血清による交叉HI試験

抗原

2. B型「イJの検索成績

分離した23株のB型「イJウイルスはすべてニワト

リ免疫血清を用いた赤血球凝集抑制(以下HIと略

す〉試験により同定された.表3はその成績である.

ニワトリ
免疫j血清

204 
B/;犬11反2/70

224 
B/:東京63173

， 221 
B/:東京53/73

229 
Eヨ/東京69173

217 I 
I <32 A/液京'152/7.'3， 

<64 

256 

く64
B
/東
京
印
/
河

B
/来
京
日
，

km

B
/
来
京
日
/
問

B
/大
限
Z
/叩

抗原

表3

<64 

<32 128 128 256 4096 I 2048 

<32 128 128 64 

1973年4月より 7月までのB型「イ Jの流行l乙際し，

分離したB型ウイルスは， 1株が従来のB型株l乙近い

ウイノレス (B/東京63/73株〉で，その他はすべて新

型ウイルス (B/東京53/73株と B/東京69/73株で

代表される〉であった乙とはすでに前報1)で報告した

が，今回分離したB型ウイルスはすべてB/東京53/

73株， B/東京69/73株のニワトリ免疫血清によく抑

制される新型ウイルスであり，従来のB型株l乙近いウ

イルスは認められなかった(表4). なお詳細な抗原

分析については別に報告2)する.

3. A型「イJの検索成績

分離した22株のウイルスはすべてニワトリ免疫血清

256 

を用いたHI試験でAホンコン型と同定された.Aホ

ンコン型ウイルスは1968年にわが国l乙浸入以来，毎年

若干の抗原変異をとげているが，今回の1973年秋l乙分

離した株は同定試験の結果， 1973年春 l乙分離した株

く64
く32

<32 1024 I 4096 I 2048 4096 <32 

土日<32 く32<32 <32 

32 

32 

分離株のニワトリ免疫血清による同定試験

ピ32

'~つ

B
/大
限
つ

y
m

"!<_) 、υ }

表 5

ノ ι，c，
¥ く32く32<32 <32 



免疫血清を用いたHI試験で同定されたものであり，

各免疫血清に対する態度は A/東京368F/73株， A

/東京364F/73株の抗原l乙近いものであった. A/  

東京368F/73株の交叉HI試験，およびA/東京742

/74株の同定試験の成績を表6に示した. 1974年 2月

以降の分離株のうちA/東京742/74株と A/東京3/

74株で免疫血清を作成し，行なった交又HI試験の成

績を表 7!C示した.との二つの免疫血清で、はA/東京

368F /73株の免疫血清ほどの古い年代のホンコン株

l乙対して顕著な抑制を示さなかった.しかし免疫血清

のホモのHI価l乙対する比率から見れば，ほぼ同じ傾

向を示した.

1973年秋の分離株の免疫血清は A/東京368F/73 

株 1株しか作成していないので抗原分析については今

後十分検討しなければならないが，以上の免疫血清の

成績から1973年秋の分離株と1974年2月以降の分離株

の悶l乙抗原的差異はほとんどないであろうと考える.

1973年秋以降の都内におけるA型「イ」の流行はまず

局地的な規模で発生し， 1974年l乙入り全都的な流行lこ

発展レた. 1973年の秋l乙A型「イ」流行が大規模とな

らなかったのは①同時期はB型の流行最盛期であっ

た.①都民の間lこは1973年春のA型流行によって産生

Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H. 25， 1974 

(A/東京452/73株〉のニワトリ免疫血清によく抑制

され，乙の株i乙近いものと思われた.その成績を表5

lこ示した. ζ の秋の分離株の一つ(A/東京368F/73 

株〉でニワトリ免疫血清を作成し，交叉HI試験を行

なって抗原性を検討したと ζ ろ A/東京452/73株の

免疫血清と異なり，古い年代のホンコン型の抗原にも

高いHI価を示し， A/東京 368F/73株は抗原域の

広いウイルスである ζ とがうかがわれた.また1974年

2月以降応分離したウイルス株は A/東京368F/73 

株の免疫血清を合めた各年代のホンコン株のニワトリ

ニワトリ免疫血清による交叉HI試験

62 

A
/来
品
/
叫

A
/東
京

ず

A
/
東
京
側
/
%

A
/
東
京
仰
/
沼

128 

256 

256 

512 

256 

64 

J充 涼

235 
A/:京五{368F/73 

表 6

ニワトリ
5色:J.支 1Il1ti-'f 

161 
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された免疫が残っていたため，などが考えられる.

4. 都民血清の抗体保有状況

都内居住成人の「イ JB型ウイルスlこ対する血中H

I抗体保有状況の変動を経時的J乙見る乙とにより都内

の流行の実態を明らかにしようとの意図でワッセルマ

ン反応検査のため集められた血清中から経時的に検体

を採取してH1 ~jl協会を行なった. 成績は表 81乙示し

た.成人の血清では予想l乙反し，新型株の抗体保有率

をHI価 1: 16以上で見ると流行前である 3月比採取

した血清でも半数以上のものが保有しており，以後 9

月まで抗体は全体としてはあまり大きな変動は見られ

なかったが，日 I 価 1: 64以上で、みると1973年 9月の

抗体保有率は 3月の 2倍以上になっていた. I日型ウイ

ルスJ乙対する抗体保有率はHI価 1: 16以上では新型

ウイルスの場合と同様であったが， H 1価 1: 64以上

の場合は新型の場合ほど明らかな上昇を示さなかっ

た.この成績から考えると成人での流行蔓延はそれほ

ど大きくなかったのではないかと思われた.また前述

の抗体保有状況から1973年 3月以前!乙すでに新型ウイ

表 8 都民成人血清のHI抗体保有率

件 B/東京69/73 BI東京63/73

年 月 数 ~16 ~32 ;;;さ64 主主16 ~32 ~64 

% 
1973 -3 168 52.4 31.0 16.7 51.2 36.9 23.2 

1973 6 168 46.5 31.6 18.5 48.8 37.5 20.9 

1973 8 168 66.1 43.5 28.6 57.8 44.7 29.2 

1973 9 84 65.5 48.8 35.7 65.5 52.4 35.7 

1972 .4 108 36~7 24.6 12.5 40.0 30.7 17.9 

1965 12 138 65.2 47.8 35.5 22.5 12.3 6.5 

1957 12 107 57・.0 35.5 27.1 14.0 10.3 4.7 

表 9 1973年 7月-8月!こかけて集められた小児

血清のHI抗体保有率

オ数占寸実てじ
B/東京69/73 B/東京63/73

病院名
孟16 註32 ;;;三64 注目註32 ;;;三64

E病院 50 20. 0% 16. 0 10.0 36. 0 34. 0 30. 0 

T病院 140 24.0 17.4 6.6 48.3 43.8 35.5 

H病院 47 49.6 30.7 27.8 83.2 77.9 58.7 

S病院 62 27.3 12.8 7.9 45.5 38.8 34.0 

ノレスが出現していたのではないだろうかとも考えられ

たので，それ以前の血清について検査を行なって新型

ウイルスに対する抗体保有率を調査した.乙の結果は

表 81ζ示したごとくで.かなりの抗体保有率を示した.

1965年12月， 1957年12月比採取した成人血清の抗体保

有率は1972年4月採血の血清の保有率を上廻り今回の

流行中l乙得られた保有率に近かった.乙れとは逆に旧

型株i乙対する抗体保有率では1972年， 1965年， 1957年

とiII員次低下していった.以上の新型株に対する HI抗

体の保有率の10数年来の推移はかなり興味ある成績で

ある.事実の解明については今後検討したい.

小児の血清を経時的J乙多数採取することは困難であ

るので，都内4ヵ所の病院小児科Jこ依頼し， 7月より

8月比かけ小児血清を採取HI試験を行なった.表9

にその成績を示した. 4病院とも新型ウイノレス lζ対す

る血中抗体保有率は!日型民比べて明らかに低率であ

り，同時期の成人血清ではほとんど差がなかったのと

対照的であった.また抗体保有率は地区によって大き

な差が見られた.乙の乙とは地区によっては 9月以降

図 1 都民のインフルエンザウイルスl乙対するH

I抗体保有状況の逐月変動

99.99 

99.9 

ム 19731pl0月
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のB型ウイノレス流行発生の可能性が残っている乙とを

示していたものと考えられる.

次lζ健康都民の血中抗体保有状況の逐丹変動から見

たAホンコン型ウイパノス流行の動向を推測した.毎月

約160例の都内居住成人都民血清につき A/東京452/

73株を用いてHI抗体を測定した.図 1はその成績で

ある. 1973年10月から1974年 2月l乙かけての抗体保有

状況Kは大きな変動はなく， 2月から 3月にかけ高い

抗体舗を示す比率が多くなり，抗体保有率も上昇し，

4月lζは若干下降した.乙のζ とから1973年秋にはA

ホンコン型「イJの大きな流行はなく，局地的小規模

な患者発生が細々と続き， 2月から 3月にかけて流行

があった乙とがうかがわれた.

東京都における集団かぜの主病問は1973年9月より

1974年2月にかけB型「イJウイ jレスであり，それ以

後A型「イJウイ JレスがB型l乙取って変ってその主病

因となった.著者らの検索した42集団は集団かぜ、とし

て届出られたクラス数の上からいっても 1/100にも満

たないものであり，まして患者数からいえば微々たる

ものである.それにもかかわらず表 1に見られるごと

く， 8集団は病因が確認できなかった.またB型「イJ

流行最盛期l乙しかも A型の流行l乙先がけてAホンコ

ン型「イJウイルスを検出した乙とは流行予測的な見

地からも重要であると考えた.またアデノウイルスは

B型の流行とJ]寺を同じくして 6集団から 18株も検出さ

れた. 18株のうち未同定の 1株を除き，すべて 3型で

ある. 1973年の秋から冬にかけた集団かぜにおいてア

デノ 3型ウイルスの占めた役割はかなり大きかったと

し1える.

以上の ζ とから東京都におけ'る今回の集団かぜの病

因として演じた「イJB型ウイノレスの役割は重要で、あ

ったが，他の病問の演じた役割も相当なものである乙

とが確認出来た.したがって当然のことであるが，集

団かぜにおける病因は検索対象のウイルス種類を多く

して，幅広く，きめ ζまかい検索を行なう乙とが必要

であろう.

結論

1973年9月以降， 1974年4月までに都内iこ発生した

集団かぜのうち42集団の病因検索，健康都民における

「イJウイルス血中抗体保有の逐月消長調査を行ない

次の結論を得た.

1， 1973年9月より 1974年2月までの集団かぜの主

病因は「イJB型ウイノレスであり， 1974年2月以降の

集団かぜの主病因はAホンコン型「イ jウイノレスであ

った.乙れらの ζ とは都民の抗体保有状況の逐時的J住

移からも明らかにできた.

2. 検出されたB型ウイルスは1973年 7月以前の流

行を起した新型ウイルスと抗原的に差がなかった.

1973年秋に検出されたA型ウイルスは1974年の流行時

のA型ウイルスと抗原的l乙差がなかった.

3. 1974年2月以降のA型「ィ」流行!こ先行してB

型「イJ流行の最盛期であった1973年10月， 11月A~ë. 

ホンコン型「イJの局地的小規模な患者発生を確認し

た.

4. 今回の集団かぜの病問としてA，B型「イ j ウ

イルス以外にアデノ 3型ウイパノスの占めた役割はかな

り大きいもので、あった.

附記: (本研究は昭和48年度当研究所研究課題「流

行間期におけるインフルエンザウイルス

の研究Jとして実施したものである〉
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1973年流行時に分離したインアルエンザB型ウイ)!"スの

抗原分析に関する研究

坂 井 富 士 子 市 伊 藤 忠 彦*薮内 清*

岩崎謙二*根津尚光本

of B Influenza Virus Isolated in 1973 

FUJIKO SAKAI*， TADAHIKO ITOヘKIYOSHIYABUUCHI*， 

KENJI IWASAKIキ ANDNAOMITSU NEZU* 

*蓄日

東京都において1973年 1月から 3月のインフ Jレエン

ザ(以下「イ Jと略す)A型ウイルス流行にひきつづ

いて 4月下匂から集団かぜが多発し，ウイルス学的，

mJ}青学的検索の結果，従来の「イ JB型ウイルスとは

抗原的にかなり異ったB型ウイルスによるものであっ

たζ とが判明した.検索概要はすでに報告1) したが，

今回はさらにニワトリ免疫血清を用いた交叉赤血球凝

集抑制(以下HIと略す〉試験，患者血清，都内居住

成人血泊を用いたHI試験を行なって分離ウイノレス株

の抗原の詳細な解析につとめたので，その概要を報告

する.

実験材料および方法

1 ウイルス抗原

1973年 4月以降， 7月までの流行期間中に都内で分

離した26株のB型ウイノレス中12株を選択し，併化鶏卵

培養を行ない，採取した緊尿液をH A抗原とした.な

お分離株の起原，分離概要については前報に記載1) し

た. B/群馬 1/73株は北里研究所五十嵐博士より分与

を受けた. HA抗原は0.01%にマーソれニンを添加し，

40C 氷室内l乙保存した. B/鹿児島 1/68株， B/大阪

2/70株は当研究室で継代中のものを用いた.またこれ

らB型株の対照としてA/東京452/73株， A/愛知2/68

株を用いた. A/愛知2/68株以外のHA抗原の作成，

保存は上記分離株と同じである. A/愛知 2/68株のみ

*東京都立衛生研究所微生物部ウイルス研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory oI 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

は市販(武田薬品製〉のものを用いた.

2 ヒト血清

実験lζ用いた患者血清は1973年 4月以降， 7月まで

の流行期間中および1971年 3月のB型「イ J流行l乙際

して得られた小中学校児童生徒の急性期および田復期

の血清である.血清は検査時まで -200C Iこ凍結保存

した.都内居住成人血清はワッセルマン反応検査のた

め当研究所J乙送付された血清中からサンプリングレ

Tこ.

3 ニワト 1)免疫血清

今流行期l乙分離したウイルスのうち B/京京 63/73

株， B/東京53/73株， B/東京69/73株，Bj東京144/73

株およびB/群馬 1/73株を選び， 9，_， 10日gl前七鶏卵の

探尿!箆内l乙接種， 350 C， 72時間培養後，採尿Yi交をJ采取

し，生理食塩水で10-31こ希釈したものをあらかじめ血

中抗体のないことをたしかめたニワトリの翼下静脈に

5ml宛接種い以後 1週間おきに10一三 10-1，10-0 

希釈とウイノレス量制i捕時増量して免疫した.最終免疫

した 1週間後;こ試血を行ない免疫抗原lこ対するト分な

HI価の上昇をたしかめてから全民血し，血清を採取

し1こ.前記以外のウイルス椋lこ対するニワトリ免疫血

清の作成も同じである.

4 

HI試験は微生物検査必携2) i乙準じ行なった.多く

の反応はマクロトレイ(トミー製作所製〉で行なった

が，交叉HI試験，一部患者血清のHI試験lζついて

はマイクロタイター法で行なった.被検血清は RDE

処理し，マクロトレイ法では O.lmlの2倍倍数希釈

列記 4I-IA U/O. 1mlのウイルス抗原を加えて混和，室

温 1r時間放置後， 1 %ニワトリ赤血球浮遊討えを O.2ml



fこが， B/東京63/73株およひ、従来のB型抗原にはそれ

ほどの上昇は見られなかった.しかも従来のB型抗原

氏対して急性期にかなり高いHI抗体価を示した血清

でも B/東京53/73株あるいはB/東京69/73株比対して

HI抗体はほとんどの例で証明きれなかったC<16). 

以上の乙とから26株の分離株中 1株CB/東京63/73株〉

のみが従来のB型株に抗原的に近似しており，他の25

株はCB/東京53/73株， B/東京69/73株で代表される〉

抗原的に従来のB型株と相違した株であることがわか

った.さらに詳細な抗原分析をするためにB/東京63/

均株， B/東京53/73株， B/東京69/73株， B東京144/

73株および群馬県下で今回の流行に際して分離レた

B B B B B B 
，/ ，/ ，/ ./ ，/ ，/ 
大 :m: J1~ :m: J1~群

!波5jて京京京 j馬
2/70 63/73 53/73 69/73 144/73 1/73 

く32 く32

する HI試験の成績である.表21乙見られるようにB

/東京63/73株に対して1971年の患者血清のHI抗体は

従来のB型抗原に対するのと同様によく上昇したが，

B/東京69/73株l乙対してはあまり有意な上昇が見られ

なかった.表 31乙示した 1974年の患者血清ではB/東

京53/73t朱， B/東京69/73株l乙対し有意な上昇を示し
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表4

表 3

試験の結果， B型ウイルスと同定された.表1にその

成績を示した.分離株26株のうち 1株 CB/東京63/73

株〉は従来のB型株 CB/鹿児島1/68株， B/大阪2/70

株〉の免疫血清によってよく抑制されたが，他の25株

はB/鹿児島 1/68株の免疫血清ではまったく抑制され

ず， C<32)，高度に免疫されたB/大阪2/70株の免疫

血清では若干抑制された.表2および表3は過去のB

型「イJf乙リ患した患者と今流行期間中に得られた患

者ペア血清の今期分離株，および従来のB型抗原に対

ずつ加え，さらに室温 1時間静置し，その血球凝集像

lこより成績を判定した.またマイクロタイター法では

血清希釈はピペットを用い，マクロトレイで母希釈を

行ない各段階の希釈血清を0.025ml量のドロッパーで

1滴ずつマイクロトレイ CLINBROIS-MRC-96) 

に移し，抗原4HAU/O. 025ml，ついで 0.5%ニワト

リ赤血球0.05mlを添加して試験を行なった.

実験成績および考察

東京都における1973年4月より 7月までの「イ」流

行期間中Jこ分離したB型ウイルスは計26株である.分

離した各ウイルス株はニワトリ免疫血清を用いた同定

忠 血 浩 採 血 月 日 ! 日 I 試験

者 恥 (1971)!?SF管FBjr志野忠秀子
3月 2日I 16 512 256 128 <16 
/1 18 I 16 ~8192 ~8192 ;主8192 32 

2 I 16 256 64 32 <16 
18 I '32;主8192 4096 512 <32 

M ・2 I 64 256 128 64 <16 
11 18 I 128;主8192 ~8192 4096 64 

2 I 64 256 128 32 <16 
18・I 64;;;主8192 ~8192 4096 16 

2 I 16 532 256 64 <16. 
18 1 16 ~8r92 4096 1024 く16

く32

<32 

A
/東
京

抑

/

n

分離株のニワトリ免疫血清による同定試験

1971年 3月B型インフノレエンザ流行時の

患者のHI試験

<32 

く32

BI来栄来東京 IA
/1京京京京京 1/
大 1/ / / / /1愛

I 63 53 69 67 50 I 
阪 1/ / / / /1知
2 I 73 73 73 73 73 I 2 

6除問〔招箆制)(陥cn却系

く32

256 

(32 

く32

128 

く32

<32 

く32

128 

<32 

く32

<32 

256 

く32

<32 

(32 

(32 く32

1 70・965
70・978

2 70・966
70・979

3 70・967
70・980

4 70・968
70・981

5 70・969
70・982
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表 5 患者ペア血清における抗原別HI抗体価

B B B A 

患 血 清 / 東尽 11 11 11 書 11 官 11 n 11 H 群/馬 /東京 / 京京

者
No. 53 1 6 /  3452 

/ 
73 69 144 70 135 136 142 172 89 91 99/7373/ 73 

73-63 <16 16 <16 <16 <16 <16 <16 16 <16 <16 <16 16 64 256 
A 1<) 136 1024 1024 512 <16 256 512 512 512 128 256 512 1024 512 128 

B 79 <16 32 06 06 <16 06 <16 32 <16 06 <16 32 256 64 
148 512 1024 256 16 256 256 256 512 128 256 256 1024 512 64 

C 
80 <16 <16 <16 <16 <16 <16 <16 <16 <16 <16 <16 <16 64 64 
149 256 128 128 16 64 64 128 64 32 64 64 64 512 128 

D 87 <16 16 <16 <16 <16 06 <16 16 <16 06 <I6 32 128 128 
163 512 1024 128 32 128 256 256 1024 64 64 128 1024 256 128 

E 88 16 16 <16 <16 <16 <16 <16 16 < 16 <16 <16 16 64 512 
164 128 64 64 16 32 64 64 32 32 32 ‘ 32 64 256 512 

F 91 <16 32 <16 <16 <16 <16 06 16 06 06 06 32 256 128 
167 16 128 <16 <16 <16 16 <16 128 06 06 06 256 256 64 
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表 6 同一原本(成人血清〉のB型インフノレエン たが，新型株lこは極めて低い抑制{萌しか示さなかった.

乙のようにニワトリ免疫血清による交叉HI試験の成

績からも新旧南型株間には抗原的l乙大きな差のあるこ

とがi明らかとなった.しかし新型株間の抗原上の差異

を認めることはできなかった.ζの成績は前述の同定

試験，患者血清の成績と一致するものである.

ザウイノレス HI抗体価分布における株間の

相関

B/2大/6阪8 

0.94 B6/3東/7京3 

0.50 B5/3東/7京3 

0.51 0.56 B/4東/京
144/73 

0.13 0.07 0.50 0.55 B6/9東/7京3 

0.02 0.00 0.48 0.60 0.94 B/1J:/引7133 

B/群馬 1/73株(1973年度ワクチン株)1乙対するニワト

リ免疫血清を作成し，交叉HI試験を行なった.表4

はその成績である.以下便宜上B/東京63/73株以外の

4つの分離株を一応新型株， B/東京63/73株を含む従

来の株を旧型株として記載する.新型株の免疫血清は

それぞれのホモ株とともに他の新型株のいずれのウイ

ルスの赤血球凝集をもよく抑制したが旧型株はほとん

ど抑制しなかった.逆l乙B/東京63/73株の旧型免疫血

清はホモ株を含めた旧型株の赤血球凝集をよく抑制し

約40例の患者ペア血清につき B型「イ j ウイノレス13

株の抗原l乙対する HI試験を行なった.成績を表 5t乙

示した.新型の分離株lζ対して患者急性期血清のHI

価はほとんどく16であったが，回復期血清では新型株

比対する抗体価が株によって明らかな差が見られ，分

離株の間l乙抗体親和性の差がある ζ とが想定された.

しかし，なかには新旧型両株の抗原に対して同程度の

抗体の上昇を示レた患者もあった.ま7たこ新型ウイ Jルレス

を分荷離!住tし得た患者で

体上昇を示した例もあつた.乙のような現象は感染ウ

イルスの抗原的差で説明するよりも，患者の過去のウ

イノレス感染歴ないしワクチン接種歴との関連で考える

方が妥当であろう.

B/東京53/73j朱， B/東京69/73株， B/東京144/73株，

B/群馬1/73株，および旧型株である B/東京63/73株，

B/大阪2/70株の 6抗原を用い，抗体のある成人血清

約 100例l乙っき，それぞれのHI1屈を測定し，同一血

清の株ごとのHI価を対応させ，株間相互の相関係数

を算出して相関係数の値から試験したウイ Jレス株の群

別を試みると表 6のようになる.すなわち新型， 1日型

および中間型の 3群l乙分けることができた.中間型は
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さらに2つに分けることができた.インフルエンザ感

染歴のちがったとト血清をつかった乙の種の抗原分析

成績では，①相関係数の{直の差は定性的な抗原構造の

差としてとる乙とはできるが，定量的に反映している

と考えることはできない.②相関係数上での一致は必

ずしも抗原構造上の一致であると飛躍する乙とはでき

ない.ζ の成演は前述のニワトリ免疫血清で得られた

成績と矛盾するものではない.ニワトリ免疫血清によ

って得られた分析結果よりも，より詳細な分析が可能

であった.

結論

1973年4月下旬以降7月までの「イ」流行期間中に

分離した「イ JB型ウイノレスについて，ニワトリ免疫

血清，患者血清，都内居住成人血清を用いたHI試験

により，その抗原の解析を試みた結果，次の結論を得

7こ.

1 ニワトリ免疫血清でのHI試験結果から分離し

た26株のB型ウイルスのうち 1抹 (B/東京63/73株〉

は1970年流行したウイルス株l乙抗原的に近く，他の25

株は，それとは抗原的lこ明らかに差のある，いわゆる

新型株であった.

2 約100例の血清を用いHI試験を行ない，同一

ヒト血清でのウイルス株ごとのHI価を対比させて算

出した株間相互の相関係数の成績から， 1973年の流行

株は抗原的に新，旧および中間の 3型に分ける乙とが

できた.この結果はニワトリ免疫血清の成績と矛盾は

しなかった.

附記: (本研究は昭和48年度当研究所研究課題「流

行閑期におけるインフルエンザ、ウイルスの感染源は握

の研究Jとレて実施したものである〉
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東京地区における B区ウイルス感染の血清疫学的研究

岩崎謙二*矢野一好*柳沢靖子中

山崎 清 * 田口文章*ヰ

Inddence of against BK Virus among; 

and Animals in 

KENJI IW ASAK*I， KAZUYOSH1 YANOヘYASUKOYANAGISAWA:'， 

KIYOSHI Y AMAZAK1* AND FUMIAKI TAGUCHI料

緒 にコ

Gardnerら1)(1971年〉は腎臓移植手術を受けた患

者の尿から新しい Papovavirus(B Kウイルス〉を分

離した.向ウイルスの病原性を示唆する報告のはある

が，その病原性は未だ明らかになっていない.

Gardnerらめおよび Shahらめは英国および米国

における正常人のBKウイルスに対する抗体保有状況

を調査し，その結果から BKウイルスは幼少期比初感

染をおこす，ごくありふれたウイルスの一つであると

考えている.

著者らは本邦における BKウイノレスの汚染状況を知

る自的で，東京都在住の正常人のBKウイルス H1抗

体保有状況を調査し，また都内および近郊で飼育した

豚，家兎および山羊のBKウイルス HI抗体保有状況

を調査した.

実験材料と方法

被検血清:ヒト，ブタ，ウサギおよびヤギから採取

した血清を試験に用いた.採取した血清は -200Cの

フリーザー内lこ凍結保存した.

抗体価測定lこ用いたヒト血清は， 19'72年および1973

年の10--12月lこ，年齢0歳-75歳の東京都内居住健康

者 447名から， 1958年lこ健康成人63名から採取したも

のである.

抗体価測定に用いたブタ血清は， 1973年12月比，都

内のj者場において採取した都内飼育のブタ94頭のもの

ヰ東京都立衛生研究所微生物部ウイルス研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1 

ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

料北里大学衛生学部微生物教室

である.

抗体価測定lこ用いたウサギ血清は， 1963年-，1974年

の12年間に採取した家兎血清 148例で，都の近郊で飼

育した後，実験の目的で当研究所に購入されたウサギ、

の血清である.

抗体価測定l乙用いたヤギ血清は， 1971年に都内飼育

中の22頭から採取した.

HI試験: マイクロトレイ (LINBRO-1S-MRC) 

を使用して搬量法により行なった.

HA抗原は， Gardner博士から BKウイルス株の分

与を受け，同ウイルスの Vero細胞培養を行なって作

成した. HA抗原は40Cte冷蔵した.

BKウイルスのHA反応条件を種々検討した結果，

赤血球としてヒト O裂血球を，希釈液として pH6.4

の燐酸緩衝食塩液 (PB S)を用い， 40Cで反応させ

た時IC，もっとも高い，安定したHA価が得られた.

各種ウイノレスのHI試験l乙際して，被検血清中の非

特異抑制物質 (normalinhibitor) 除去法5) として広

く利用されている RDE法， K104法，アセトン法お

よびカオリン法のBKウイルスHI(由民およほす影響

を検討し，本試験l乙は 560 C 30分間処理の血清を使用

した.

560 C 30分間加温処理した被検血清は，1j50lVIのP

B S (p H6.4)で，0.025mlの2倍倍数希釈列をつ

くり， 4凝集単位jO.025mlのBKウイルス HA抗原

を加え，室温で30分間反応させてから， 1 %のヒト O

型赤血球浮遊液を 0.05ml?南下し，よく混和して4
0

C

te 1時間静置して， トレイ穴底の血球凝集を判定して

H1価を決定した.日 I価は 4単位のHA抗原の凝集

を完全阻止する被検血清の最高希釈倍数で、表現した.



DE法， KI04法，アセトン法，カオリン?去のBKウイ

ノレス HI試験における効果を，成人血清20例について

検討し，その成績を表 1!乙示した.

上記の各法で処理した被検血清のHI髄を，同一血

清の 560C 30分間加温時比得られたHI価(対照)!乙

比較すると， K 1 04法による処理群は明らかに低下

した.他の 3法の処理群はそれほど明らかな低下をみ

なかった.

K 1 04処理により有意な HI価の低下を示した血

清は，対照とした 560C 30分間加温時のHI価が 2
5

(1 : 32)以下であった.

この実験結果から， BKウイノレスのHl価は40以上

で考えるかぎり， normal inhibitorの影響はほとんど

ないものと思う.

2)東京都民のBKウイルスHI抗体保有状況

都民の聞における最近のBKウイノレス浸淫状況を知

るために， 1972年および1973年の10~12月に採血した

都内居住健康者血清 447例についてBKウイルスHI

試験を行なった.その成績から供給者の年齢区分別l乙

抗体価分布を示すと表 2のようになる.

日 I価 5X23以上の抗体保有率をみると，調査した

各年齢区分ではほとんど 100%であったが，高いHI

価を示した血清は低年齢階層l乙多かった.平均HI価

は年齢階層によって差があった.最高の HI価 5x

2 8 ・ 14を示した 1~3 歳群のHI 価分布をみると，明ら

かにニつの亜群にわけられた. 1一つの亜群の平均価

は5x25・-13で，他は 5X21O・86であった. 5 "，30歳の各

年齢階j曹の平均HI 価は 5X25・ 65~5x26・16の間にあり
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各種非特異抑制物質除去法のBKウイルス

HI価におよぼす影響
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表 1

血清
番号

0

1

2

3

4

5

6

7

8

9

0

 

1

2

3

4

5

6

7

8

9

1

1

1

1

1

1

1

1

1

1

2

 
注 :HI価は繰返し 3回の実iQlJ値から最多値を示し

7こ.

実験成績と考察

1 )被検血清における非特異的抑制物質 (normal

inhibitor)の除去法の検討

他ウイルスのHI試験において，被検血清の nor-

mal inhibitor除去法5)として広く利用されている R

1972，_，1973年における東京都民のBKウイルスHI抗体保有状況

年区齢分 試件験主文
HI価 (5X2n) 別分布

平HI均価
<3 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 

-1歳 4 1 3 4.75 0.43 

1-3 14 1 3 2 1 2 1 2 2 8.14 3.00 

5，..，10 69 2 3 10 7 17 15 9 5 1 6.06 1. 93 

11-15 62 1 3 10 14 12 11 5 4 1 1 5.89 1. 90 

16---20 103 1 2 15 24 18 18 15 6 4 6.16 1. 80 

21-30 48 1 6 2 14 13 4 4 3 1 5.65 1. 88 

31-40 70 4 12 15 10 9 13 3 4 5.01 2.12 

41......，50 47 4 6 10 13 8 2 4 4.62 1. 95 

51.....60 24 1 8 4 4 6 1 4.29 1. 57 

61- 7 5 1 1 3.71 1. 39 

447 14 44 69 92 85 66 40 24 8 3 2 5.63 

ワム表
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安定していたが，その後は年齢が長ずるに従って低下

し， 61歳以上の階居で最低の 5X23
.
71価を示した.

英国での Gardnerらの調査成績3) および米国での

Shahらの調査成績4)をみると，年齢階層別l乙算出され

た抗体保有率は， 10歳ぐらいまで上昇し，それ以上の

年齢階層では徐々に減少した.平均HI価の変動でと

らえた著者らの年齢推移調査成績もほぼ同一傾向を示

した.

都内における過去のBKウイルス浸淫状況を知るた

めに， 1958年l乙採血レ， -20oC I乙凍結保存しておい

た都内居住成人血清63例についてBKウイルス HI試

験を行なった.その試験結果から HI価分布を示すと

表 3のようになる.

表 3 1958年，東京都在住成人血清のBKウイノレス

HI抗体保有状況

査
数

検
件

H 1 1面 (5X2n
) 分布

く3 3 4 5 6 789  

23 18 11 8 3 63 

HI価 5x23以上の抗体保存率は63.5%で， 1972年

の同年齢階層l乙比較して明らかに低率であった.

都内における BKウイルス浸淫は1958年より 1972........ 

3年の方が増大したと推定された.

3)都内または近郊で飼育した動物のBKウイルス

抗体保有状況

動物における BKウイルス抗体保有調査の報告はな

い.その実態を知る目的で，著者らは1973年12月に探

取した都内飼育豚血清94例， 1963年........1974年の12年閣

に採取した実験家兎血清 148例および1971年に採取し

た山羊血清22例についてB KウイルスHI試験を行な

った.その試験成績から，ブタ，ウサギおよびヤギ、血

表4 東京都内または近郊で、飼育した動物血清の

BKウイノレス HI抗体保有状況

動物 採血 検査
HI価 (5X2n

) 分布

種類 時期 件数 <3 3 4 5 6 7 8 9 

ブタ 1973年 94 82 11 1 

ウサギ、19?~MA h-o 148 42 46 34 15 10 1 
.-..-1974年

ヤギ 1971年 22 22 

清のHI価分布を示すと表4のようになる.

HI価 5X23以上の抗体保有率を算出すると，ブタ

血清では12.8%，ウサギ血清では71.6%，ヤギ血清は

0%で，抗体保有率は動物種類によって大きな差があ

っTこ.

なおウサギ血清について，抗体価分布の年次推移を

示すと表5のようになる.

1969年以降l乙，高いHI価 (5X25 以上〉を示す忠

清が出現するようになった.

ζのウサギにおける HI抗体保有状況の年次推移

は，前述したヒト血清の抗体保有調査結果から考察レ

た都内における BKウイノレス浸淫の近年の1首長を支持

している.

表 5 実験家兎における BKウイルスHI抗体保有状況の年次推移

採血 試験
HI価 (5X2n) 分布

平均

年次 例数 く1 1 2 3 4 5 6 7 
HI価

1963 20 2 8 9 1 2.35 0.96 

1964 5 1 3 1 2.60 1. 36 

1965 5 1 I 1 2 1. 80 1.17 

1966 17 9 4 4 1.18 1. 29 

1967 5 5 3.00 0.00 

1968 7 3 3 1 2.71 0.70 

1969 11 1 5 1 4 4.73 1. 05 

1970 21 1 10 8 2 3.52 0.73 

1971 15 1 5 6 3 4.67 1. 01 

1972 20 2 4 8 3 3 4.05 1.16 

1973 12 2 4 3 2 1 3.75 1. 36 

1974 10 1 3 2 1 2 1 2.30 1. 55 
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結論

東京地区における BKウイノレス浸淫状況を知る目的

で， 1958年および1927-3年に採取した健康都民血清

510例， 1973年比採取した都内飼育豚血清94例， 1963 

-1974年の 12年間l乙採取した実験家兎血清 148例，

1971年に採取した山羊血清22例について， BKウイル

スHI試験を行ない，次の結論を得た.

1)ヒト血清中のBKウイルスl乙対する normalin!! 

hibitorはK104処理によって除去できたが，RDE，

アセトン，カオリン処理ではほとんど除去できなかっ

た.ヒト血清中の normalinhibitorの力価は 1: 32 

以下であった.

2) 1972-3年l乙採取した正常都民血清における B

Kウイルス日 I抗体保有率は， H 1 価 5x23以上で算

出すると全年齢階層がほとんど 100%であった.高い

HI価を示した血清は低年齢階層Jこ多く，年齢階層別

l乙算出した平均HI-(面は， 1，...， 3歳群をピーク (5X

28・14) Iこ，年齢上昇にしたがって低くなった.

3) 1958年における成人都民のBKウイルス HI抗

体保有率は63.5%で， 1972，...， 3年lこ比べて明らかに低

率であった.

4)東京地区飼育動物から探取した血清のウイノレス

HI抗体保有率 (H1価 5X23以上〉は動物種類によ

って差があった. ブタ血清では 12.8%，ウサギでは

71.6%，ヤギ、では 09らであった.

5)ウサギ血清について1963，...，1974年のHI価分布

年次推移をみると， 1969年から高いHI価 (5x25 以

上〉を示した血清が出現した.
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1973年東京都におけるライノウイルス感染の串清疫学的研究

岩崎謙二*矢野一好中

Incidence of Antibodies against Rhino Vh.uses in Tokyoites in 1973 

KENJI IWASAKI* AND KAZUYOSHI YANO* 

緒 Eニ1

呼吸器感染定の病因として，ライノウイルスの果す

役割について，近年明らかl乙なってきているが，わが

国においては，ほとんど究明されていない.

われわれは，都内におけるライノウイルスの感染実

態を知るために， 1973年 6月，および， 10月に採取し

194例について，ライノウイルス1A，

2， 13， 14， 30型に対する中和抗体保有状況を調査し

年令別中和抗体保有率の推移を，各型ごとに考察し，

さらに， 1973年冬季に採取したカゼ患者43名のペア血

清についても，抗体変動を調べ，病因として，ライノ

ウイルスが果した役割について，検討ーした.

実験材料および方法

1 )被検血清

1973年 6月，および， 10月に，生後8か月から75蔵

までの，健康都民 194例より採取した単一サンプル血

清と，カゼ患者43名から採取したペアサンフ。ノレ血清を

用いた.血清は，試験を行なうまでー200Cのフリー

ザー内lこ，凍結保存した.

2) HEL細胞の培養

ヒト胎児の肺を，消化コルベ、ンに入れて， 370C で

0.125% Trypsin 消{じ後， Eagle's M E M V[ fetal 

Calf serum (GIBCO社〉を10%の割合に加え，抗生

物質を添加し 370Cで1週間培養した.実験には， 8 

，....，，13代継代のHEL細胞を，使用した.細胞数30--50

万個jmlのHEL細胞浮遊液を microcultureplatef[ 

0.2mljwellづっ分注し， 370 C の炭酸ガスふ卵器で，

1，....， 2日間i吉養後， Cell sheetの状態、を，鏡検確認し

て使用した.

*東京都立衛生研究所微生物部ウイルス研究科

160 東京都新宿毘百人町3-24-1

キ Tokyo Metropolitan Research Laboratry of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

3)ウイルス

使用したライノウイルス株は， 1 A型 (ECHO

28-J H)， 2型(HGP株)， 13型(353株)， 14型(1059

株)， 30型(106F株〉で，日本医科大学衛生学教室の

飯田氏より分与された.ウイルスの培養は，川名らの

方法1，2) f[準じて行なった.full sheet になった HEL

締胞を，維持液 (fetalCalf serum 1 %， MgCl230 

mM，抗生物質を加えた L-15培地)1[，交換し，各型

ウイ Jレスを接種し， 330C で3-4日間，回転培養を

行ない，凍結臨解後， 3000rpm30分間遠心し，小試験

管l乙3mlづ、つ分注し中和試験用のウイルス液とした.

ウイルス液は，試験まで -800Cのディープフリーザ

ー内に凍結保存した.各型ウイルス液は，あらかじめ

数回のくり返し実験により感染価を測定しておいた.

また，本試験ごとに backtitration を行なって感染

価を再確認した.

4)中和試験

健康者血清の中和試験は， microtiter法1，2) により

実施した. microculture plate，および， Transfar 

plateは， Cook社製を使用した.被検血清は，試験

時l乙維持液で 1: 8 f乙希釈し， 560 C 30分加熱した.

Transfar plate f乙被検血清 0.025mlと， 100TCID5o 

jO.025ml f[調製した各ウイルス液を混合後，室温

(約 240 C)で1時間30分反応させ，維持液と交換し

たHEL細胞の fullsheet f[接種後， 330Cの炭酸ガ

スふ卵器に入れ 1週間の観察でCPEの出現しなかっ

た被検血清を中和抗体陽性とした.

カゼ患者のペア忠清は，維持液を0.025mlづっ分注

した Transfarplateとダイリューター (Cool吋土製〉

を用いて 2段階希釈し，前述の方法で microplatef乙

接種後 1週間観察し， CPEの出現をみなかった嵐清

の最高希釈倍数をもって中和抗体価とした.

実験成績および考察

1 )健康都民のライノウイルス中和抗体保有状況
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1973年 6月，および， 10月に採取した健康都民の血

清 194例について，血清希釈 1: 8における，ライノ

ウイルス 1A， 2， 13， 14， 30型に対する中和抗体保

有率を，ウイルス型別~L，各年令層別 l乙示すと表 1 の

ようになる.中和抗体保有率の加令変動領向をみると

表 1 ライノウイルス型別，年令別中和抗体保有率

2 13 14 30 件数

0-2 I 0.0 0.0 2.5 0.0 0.0 8 

3 - 5 I 0.0 0.0 16.7 0.0 0.0 6 

6 - 9 I 14.7 2.9 29.4 0.0 23.5 34 

10-14 I 26.2 14.3 40.5 7.1 40.5 42 

15-19 I 33.3 29.2 37.5 12.5 37.5 48 

20-29 I 63.3 31.8 40.9 27.2 50.0 22 

30-49 I 57.1 57.1 42.9 14.3 71.4 14 

三50 I 60.0 50.0 55.0 20司 o90.0 20 

(中和抗体ミ 1: 8) 

図 11乙示したとうりで，加令とともに著じるしい保有

率の上昇を示す 1A， 2， 30型，あまり変動のない13

型，そして，保有率が全般的l乙低く，加令変動の少な

し，14型の 3つのパターンに分類出来た.

まず第1のパターンをみると， 1 A， 2， 30型はと

もに 5歳まで抗体保有者はまったくみられず， 6歳か

ら加令とともに上昇した.なかでも， 30型は加令にと

もなった抗体保有率の上昇がもっとも急激で， 30，...，49 

歳で71.4%，50歳以上では 90.0持と著明な上昇がみら

れた.

次lζ，第2のパターンである13型の場合をみると，

5歳以下の幼児においてもかなりの抗体保有率がみら

れた (16.7-25.0持).しかし，加令lこ対応した保有

率の上昇は，あまり顕著ではなかった.

次l乙第3のパターンである14型をみると，全年令層

をitllじ，保有率が最も低率で、， 9歳以下町立，まった

くみられず，それ以上の年令居においても 12-27%と

表 2 年令別，月別ライノウイルス中和抗体保有率
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著じるしい上昇はなかった.

乙れら 3つのパターンの加令変動から，ライノウイ

ルスの中和抗体保有率は，ウイルスの型によって差が

ある乙とがわかった.

次l乙1973年 6月と10月におけ を比 i段し，

表 2~こ示した.その加令変動は，図 2 ~こ示すとうりにな

り，図 1の傾向と同じであった.しかし，各型とも一

様に 6月l乙比べて10月の保有率l乙低下がみられ7こ. も

っとも低下が急激であったのはお型で、あった. 6--9 

歳において42.8%が 20.0%に， 10--14歳で 50.09るが

33.5%に， 15-20歳で55.0%が32.0%に， 30歳以上で

は56.69もが25.0%と各年令層をつうじ保有率の著明な

低下がみられた. 1 Aおよび， 30型においては， 13型

ほどの保有率の低下はみられなかったが，一部の年令

居において低下がみられた. 2型においては，各年令

居ともに，著じるしい変化はなかった. 14型において

は，雨時期ともにイ民い保有率で;zlοり，両者の差は明ら

(中和抗体三三 1: 8) 

かではなかった.これら各型の抗体保有平の季節変動

は， 1971年から 1972年の川名らのデーターのに非常に

よく一致した.また，都内において1973年春， 13型の

流行があったであろうと推測された. 1960年から1966

年にかけて上気遣感染患者の病原検索を行なった

Hamre らも，ライノウイルスの流行は，冬よりむし

ろ春に多い4，めと言っている.

2)カゼ患者のライノウイルス中和抗体保有状況

1973年冬季l乙発生したカゼ、患者のペア血清43ペアに

ついて，ライノウイルス各型の中和抗体価を測定し，

表 3，.._， 61乙示した.表3のベア血清は， インフノレエン

ザA型l乙対して抗体価の上昇があったもの，表4は，

インフルヱンザ、B型l乙対して抗体価の上昇があったも

の，表 5は，アデノウイルス民対して抗体価の上昇が

あったもの，表6は，これらのウイルスに対して有意

な抗体上昇がなかったものである.ライノウイルス各

型l乙対する抗体価の変動があったものは，表中l乙口印
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アデノウイルス患者血清のライノウイル'ス中和

試験成績

表 5A型インフノレエンザ患者血清のライノウイルス

中和試験成績

表 3

補体結合反応I~? ノ?イケス中手醐
イA イB AD 30 14 13 2 1A 

患者血清!ま
寸130 14 13 2 1A 
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イA:A型インフパノエンザ

ィB:B型インフルヱンザ

AD:アデノウイルス

ー:抗体価<8

8 
8 8 

32 

AD:アデノウイルス

ー:抗体価く 8

で、表示したが，いづれも有意な上昇を示したものはな

く，これらの各型ライノウイルスが1973年冬季のカゼ

疾患の病因として，重要な役割を演じていなかったも

のと，推測する.乙れら43名の患者の発生は， 10月か

ら12月までであり，ライノウイルスの流行季節と，ず

れがあったためこのような結果になったものと考えら

~1-る.また， !JTIJi床j長かった ζとは，インフルヱンザ、A

型，および，お型ウイルス疾患々者のベア血清20例中

19例が， 13型lこ対して 8倍の中和抗体価を保有してい

たのに対して，アデノ，および，原因不明のカゼ患者

では， 23名中わづ、かに 1~1のみが13型の抗体を保有し

ていたことで、ある.乙の乙とについてはラ今後究明し

てゆきたい.

B型インフルエンザ患者血清のライノウイルス

!こ1=1和試験成績

ライノウイルス中和試験

1A 30 14 13 

0
0
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0

口
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0

0
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結 論

1973年 6月，および， 10月K採取した能成都民血清

194例について，ライノウイルス 1A，2，13，14， 

30型l乙対する中和抗体保有率(血清希釈 1: 8)を調

査し9 さらに1973年冬季のカゼ患者のベア血清[43ペア

について，中和抗体価を測定し，次の結論を得j乙

1)試験した 5株のライノウイルスに対する都民の

中和抗体〈註 1: 8)保有率の，カロ令変動は，次の 3
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表6 A， B型インフルエンザおよびアデノウイ Jレ つのパターンl乙分類出来た. 1 A， 2， 30型は，加令

ス以外のカゼ患者血清のライノウイルス中和試 とともに著しい上昇を示した.とくに， 30型がもっと
験成績

も顕著であった. 13型は，低年令}曹においても，抗体

患者血清，まTI 

補体結合反応、 ライノウイルス中和試験 保有者があり，加令変動が，著しくなかった. 14型は，

イA イB AD 1 A 2 13 14 30 全年令層を通じ，保有率も低く，加令上昇もゆるやか

であった.

31急回性f具担胡 5 一一一一一
2) 1973年 6月と10月の中和抗体保有率を比較する一一一一一

32急回、!f伊夏場丹 4 一一一 一一一一一 と，各型とも， 6月より 10月が低率であった.とくに

一 一一 一一一一一 13型において両者の差が著しく， 6 _， 9歳で42.8%が

33急回性復期期 5 一 20.0%に， 10.......14歳で50.0%が33.5%に， 15.......29歳で
一一一一一

34急回性復期期 一一一 一一一一一 55.0%が32.0%に， 30歳以上で56.6%が25.0%と，各
5 

一一一 一一一一一 年令層とも抗体保有率の著しい低下がみられた.

35急回性復期期 3) 1973年冬季のカゼ患者のペア血清のうイノウイ7 
一一一 一一一一

36急回性復期期 16 一一一一一
ノレスl乙対する中和抗体は，各ペア血清ともに有意な抗

7 
一 一 16 一一一一一 体価の変動が，みられなかった.

37急回性復期期 8 一一一 - 8 一一一 文 献
一一一 - 8 一一一

38急回、!f士具期胡 一一一一 8
1)川名林治，松本一郎，稲田捷也，金子克，笹生恵

8 一一一
一一 8 一一一一 8 子:臨床とウイルス 1 ， 11 .-16 (1973) 

39急回性復期期 10 一一 8 一一一一一 2)川名林治，松本一郎，稲田捷白，斎藤都，佐藤豊
一一 8 一一一一一

40急回性復性期
:臨床とウイルス 17 ，.._， 26 (1973) 

8 8 8 - 一一
8 8 - 一一一一一 3) John H. Hughes， Donald C. Thomas， and 

41急性期 8 一一 8 一一一一 8 Vincent V. Hamparian: P.S.E.B.Jllf. 144， 555，...， 
回復性 一一 8 一一一一 8

560 (1973) 
42急回性復性期 10 一一 32 一一一一一

一一 16 一一一一一 4) Hamre， D.: J. Lab. Clin. lMed. 64， 450， 

43急回性復性期 21 8 32 8 - 8 - - 8 (1964) 
- 16 8 - 8 一一 8

5) Hamre， D. : Am. J. Epid. 83， 238， (1966) 
イA:A型インフノレエンザ AD:アヂノウイルス

イB:B型インフノレエンザ ー:抗体価<8



東京衛研年報
Ann. Rep. Tokyo Metr. 

Res. Lab. P. H. 

25， 79 --84， 1974 

79 

市販医療用医薬品の品質について Cill)
コカJ!.-ボキシラーゼ注射薬

田 窪 栄 一 * 重 岡捨身ド

宮武ノリヱ*上原真一申

On The Quality of斑edicalMedicines C目〉

Co‘Carboxylase Injectiones 

EIICHI TAKUBOヘSUTEMISHIGEOKA* 

NORIE MIYATAKEヰ ANDSHIN♂CHI UEHARA* 

1 はじめに

市販医療用医薬品のうち今回は多くのチアミン誘導

体の中で補酵素型チアミンとして医療用K供古れてい

るコカルボキシラーゼ注射薬についてその品質を検討

し，試験方法とその結果について報告する.

1911年 NeubergIrよって酵母のアルコー Jレ醗酵の

際l乙糖質代謝の重要な中間生成物である焦性ブドウ酸

(ピノレピン酸 CH3 CO • COOH) t乙対レ接触的lζ作用

して二酸化炭素とアセトアルデヒドに分解するある種

の酵素が広く酵母その他の植物界lこ分布している乙と

が発見され，つづいて Auhagen (1932年)はこれが

補助酵素と酵素タンパクより成る乙とを知り，補助酵

素をコカノレポキシラーゼと呼び，さらに1937年 Loh-

manはζれを結品状l乙分離して乙のものがチアミンピ

ロリン酸エステノレ (Thiaminepyrophosphate， Thi-

amine diphosphate以下 TDPと略す〉であること

を明らかにすると同時に，n(Yr組織を用いてチアミンと

リン酸塩からこれを合成した1) 乙れによりチアミン

ピロリン肢エステルが炭化水素の代jj~Hの中心をなすも

のとされている焦性ブドウ肢の分解変化lこ補酵素とし

て重要な役割を果す乙とが明らかJこされ，コカ jレボキ

シラーゼ注射薬は糖質代詩tIこ必須不可欠なものとし

て，内科的l乙心疾患，肝疾患等l乙高単位製剤が用いら

れ，その他神経科，小児科，産婦人科等lこ広く使用さ

中東京都立衛生研究所理化学部毘薬品研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Pub1ic Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

れるに至った.しかしながら乙の種の製造承認内容を

検討すると，総チアミンを定量しTDPとする方法，

TDPとする方法等が見られるため，

TDPを分離して定量する方法を検討し，試験を行な

っfこ.

コカルボキシラーゼ注射薬を試験する|慌に問題とな

る点は混在する遊離チアミン， Thiamine monophos-

phate (以下TMPと略す)， Thiamine triphosphate 

(以下TTPと略す〉とTDPをいかに分離し定量す

るかという ζ とにある.乙れらを分離して定量するに

は①イオン交換樹脂によるトベ ①ペーパークロマト

グラフィーによる円 ①薄層クロマトグラフィーによ

るペ ④P紙電気泳動によるわ等の方法があるが，い

ずれも完全とはいいがたく，しかも TMP，TDP， 

TTPの標準品が容易に入手できない等の困難な問題

があったが，行政上の必要からやむなく TDPの80%

程度のコカルボキシラーゼ作用を有するとされている

TTPをTDPtc:.含めてTDPとし，これらとコカ jレ

ボキシラーゼ作用を全く有しないチアミン， TMPを

分離する方針で比較的能率的で，これら三者の分離lこ

有効な結果を示したイオン交換樹脂による方法を用い

て定量する ζ ととした.

2 試料，使用機器，試薬・試液

試料:著者等が試験を行なったコカ jレボキシラーゼ、

注射薬は都内から収去された 4種で (Table1)， A， 

B， Cの3種はTDPの溶液であるが， Dは凍結乾燥

したTDPと溶解液とを別々にアンフ，0;l;rc:.納めたもの

である.

使用機器:日立自記分光光度計 EPS-3T型
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Table 1 性状，異物， pH，内容量

試 キヰ 性 状 異 物 pH 内容量

A lOml 無色澄明なi夜を褐色のアンフ。ノレl乙納 20アンフ。ノレ三日中刃，むP1 
アンプルにめ 4.3 10. 1-10. 2ml 20アンプル めたもの る

B 
2ml 無色澄明な液を褐色のアンフ。ルl乙納

認めない 4.35 2.1.-2.2ml 
30アンプノレ めたもの

C lOml 無色夜明な液を無色のアンプJレl乙納
認めない 3.87 10.6-10.7ml 20アンプル めたもの

凍結乾燥したも
白色の凍結乾燥物の入った無色のア 1持解液につ認い中て 溶解液 溶て解液についの40アンプル 40アンプル 1 D ンプルと無色澄も明な液を無色のアン アンプルにめ につい溶解j夜 2 ml 
プノレlこ納めた の て 8.1 2.1，....，2.2ml 40アンプル る

目立分光光度計

目立分光鐙光光度計

124型

203型

pHメーター(東亜電波工業側)

HM-5型

試薬・試液

酢酸・酢酸ナトリウム緩衝液:氷酢酸9mlおよび

酢酸ナトリウム 5.7gを水l乙溶かして 2lとする

(p H 4). 

2%タカジアスターゼj容?夜:タカジアスターゼ B

〈三共側ビタミンB1定量用) 2 gを酢酸・酢酸ナトリ

ウム緩衝液i乙溶かして 100mlとする.

標準塩酸チアミン:国立衛生試験所標準品，塩酸チ

アミン液標準品. (0.5mgjml). 

TDPおよびTMP探品:別途l乙入手したTDP原

体 (98%)およびTMP原体 (88.5~の。

弱酸性イオン交換カラム:アンバーライト CG50

(Type りに水を加えて数回傾斜して洗浄したのち，

内径約 1cm，長さ約 20cmのガラスカラムに充てん

し，希塩酸 50mlを通レ，水で流出液が中性になるま

で洗浄し，J曹長を約 5cmとする.

(その他の試薬，試液は日本薬局方による〉

3 試験項目および方法

品質を検査するために行なった試験項目および方法

は次のとおりである.

1 )性状

各試料につきそれぞれの医薬品製造承認書による.

2)異物

日本薬局方@製剤総別・ 16.注射剤 (10)により不

溶性異物を検索する.

3)内容量

各試料 (Dは溶解j夜)を 200 でホーノレピペットおよ

びLT型メスピペットを使用して日本薬局方@製剤総

則・ 16.注射剤 (11)により内容量を測定する.ただ

しDは検体量の都合で重量偏差試験法を省いた.

4) PH 

各試料 (Dは溶解液〉の pHを微量i夜用電極(東亜

電波工業側 H G-9005， H C -905)を用いて pHメ

ーターで測定する.

5)総チアミン， TDP， TMP，遊離チアミンの

定量

(A) 総チアミンの定量

①チオクロム紫外部吸収法

操作法

試料液の調製

試料のTDPとして10mg 11:相当する量を精密に量

り， O.OOlN塩酸試液を加えて 1ml中TDP20J.! gを

含む液を調製し，試料液とする.

標準液の調製

標準塩酸チアミンl乙O.OOlN温酸試液を加え 1ml 

中塩酸チアミン16μgを含む液を調製し，標準液とす

る.

定量

試料液10mlずつを 20mlのメスフラスコTおよび

T' 1乙正確にとり， T lr.は臭化シアン試液 5mlを加

えて振り混ぜ， 5%水酸化ナトリウム溶液 4mlをす

みやかに加え振り混ぜる. T'ーには 5%水酸化ナトリ

ウム溶液 4mlを加えて振り混ぜ，さらに臭化シアン

試液 5mlを加え振り混ぜたのち， T， T' 1乙水を加

えて 20mlとする.別に標準液10mlずつを20mlのメ

スフラスコ Sおよび S'lr.正確にとり，試料液と同様

に操作する.それぞれの液につき水を対照として波長

370nm付近の最大吸収波長で吸光度を測定し， 総チ

アミンを塩酸チアミンとして定量する.

①チオクロム鐙光法
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操作法

試料液の調製

言明斗のTDPとして10mgl吋;目当する量を精密に量

り， O.OOlN塩酸試液を力口えて 1ml中TDP25μgを

含む首長を調製する. 乙の液4mlを正確にとり 50mlの

メスフラスコ l乙入れ，酢酸・酢酸ナトリウム緩衝液30

ml， 2 %タカジアスタ{ゼj容j夜 2ml を力日えて f辰り

混ぜたのち， 40--500で 60"，90分間加湿する.冷後酢

酸・酢酸ナトリウム緩衝液を加えて 50mlとし，試料

液とする.

標準液の調製

標準塩酸チアミンに O.OOlN塩酸試j伎を加えて 1ml

中塩酸チアミン16μgを含む液を調製する.この液4

mlを正確にとり 50m1のメスフラスコに入れ，以下試

料液の調製と同様の操作を行ない，標準液とする.

定量

試料液，標準i夜の各々 5m1ずつを正確にとりそれ

ぞれ 50m1の共せん遠心沈殿管K入れ，以下日本薬局

方・塩酸チアミン散・定量法l乙準じて操作し，総チア

ミンを塩酸チアミンとして定量する.

(B) TDPの定量

操作法

言制司血液の調製

試料のTDPとして10mg!c::.相当する量;を精密l乙量

り，水を加えて正確に 100m1とする.乙のi夜2.5m1

を正確にとり，弱酸性イオン交換カラム i乙通し，さら

イオン交換カラム
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l乙カラムは水 lOm1ずつで 7回洗う.流出j伎を合わせ

酢酸・酢酸ナトリウム緩衝液を加えて正確に 100ml

とし，試料液とする.

標準被の調製

標準塩酸チアミンlζ酢酸・酢酸ナトリウム絞街i夜を

加えて 1ml中塩酸チアミン 2μgを合む液を調製し，

標準液とする.

定量

試料j夜，標準液の 4mlずつをそれぞれ50m1の共せ

ん遠心沈殿管Tおよび T九 SおよびS'tc::.正確にとり，

酢酸・酢酸ナトリウム緩衝液 5m1， 2 %タカジアス

ターゼ溶液 1mlを加え， 40~500で60 ，....， 90分間加温す

る.冷後，以下(A)総チアミンの定量@②チオクロム鐙

光法・定量l乙準じて操作し，チアミンの総量を塩酸チ

アミンとして定量する.

(c) TMPおよび遊離チアミンの定量

①TMP十遊離チアミンの定量

操作法

試料液の調製

前記(到においてTDPを分離した弱酸性イオン交換

カラムを0.05N塩酸試液 10m1ずつで7回溶出する.

溶出液を合わせ水酸化ナトリウム試液で pHを約4と

したのち，酢酸・酢酸ナトリウム緩衝i夜を加えて正確

に 100mlとし，試料j夜とする.

標準械の調製

(B)TDPの定量と同じものを用いる.

吸着

O.05N塩般

チオクロム世光法TMPt遊離チア iン

日A7寸

Fig.l K¥1tチアミン， TMP，TDP， J笠腕チアミンの ~Ë丑{去
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定量

(B)TDPの定量と同様の操作を行ない，チアミンの

総量を塩酸チアミンとして定量する.

②遊離チアミンの定量;

操作法

試料j夜の調製

試料のTDPとして10mglこ相当する量を精密に量

り， O.OOlN塩酸試j夜を加えて正確に 100mlとし，試

料液とする.

標準液の調製

標準塩酸チアミンl乙O.OOlN塩酸試液を加えて 1ml 

中海酸チアミン O.8pgを含む液を調製し，標準液と

する@

定量

試料Ht標準液の各々 5mlず、つを正確l乙とりそれ

ぞれ 50mlの共せん遠心沈殿管l乙入れ，以下日本薬局

方・塩酸チアミン散・定量法l乙準じて操作し，チアミ

ンを塩酸チアミンとレて定量する.

4 試験法の検討

1 )チオクロム紫外部吸収法

チアミン，チアミンのリン酸エステノレは Fig21[.示

すようにそれ自体紫外部l乙吸収があり，試料が純品ま

たはそれに近いものであればその最大吸収波長で定量

する乙とも可能であるが，注射薬には無痛化剤として

ベンジノレアノレコ~)レが添加されている乙とが多く，ベ

ンジノレアルコール自身の吸収がチアミンの吸収と重な

210 

るため直接紫外部吸収で定量する乙とは不可能とな

る.このためチアミンを酸化レチオクロムとすればチ

オクロムの最大吸収波長 CFig3) でベンヲルアJレコ

-)レの妨害もなく定量が可能となる.チアミンのリン

酸エステ Jレを臭化シアンで酸化するときはそれぞれ対

応するチオクロムのリン酸エステノレを生成し，いずれ

もチオクロムと同様 370nm付・近に最大吸収を有する

ので，総チアミンとして定量する乙とが可能である.

しかレ， TMP， TDPをそれぞれ分離して定量する

際には，その絶対量が少なく，乙の方法で定量すると

とは適当でないと考え，総チアミンの定量にのみ用い

?こ.

2)チオクロム盤光法

チアミンは1)で述べたように酸化されるとチオク

ロムを生ずるが，チアミンのリン酸エステJレはそれぞ

れに対応するチオクロムのリン酸エステルを生じ， ζ

れはチオクロムと異なりいずれもイソブタノーJレに転

溶しない.このため総チアミンを定量する場合はタカ

ヲアスターゼでチアミンリン酸エステルを加水分解

し，遊離のチアミンとしたのち，酸化して生じたチオ

クロムの蛍光強度を測定し，定量する .ζの性質を利

用してTMPと遊離チアミンの混合物を臭化シアンで

酸化し， イソブブ、タノ一ルで

層lに乙はi遊珪I離誰チアミンから生じTたこチオクロムのみが転j容

してくる. 乙の場合イソブタノーノレ層l乙水層が混在す

るとデオクロムモノリン酸エステノレも同時に測定する，

Fig2. 塩酸チアミン，てrDP，べンジルアルコールの紫外部吸収スペクトル

臨幅四醐塩君主チアミン 15μg/ml

~.-= T D P 15，ugjm1 
回喝哩掴ペンジルアルコール 200，11g/ml 目 T DP 15μg / 
国叫四ベンジ}~アルコール 40μ g/mf 一一ベンジルアルコール40μg/m!

O.OlN塩酸溶液
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Fig.3チ寸クロム，チオクロムピロリン般エステル，
ベンジルアルコールの紫外部吸収

同血圃園田園唖チ寸クロム 6μ g/ lI~e 

一回包囲咽チオクロムピロリン殴エステル 9μg!l1.t
臨時醐O問問ベンジルアルコール 100μg/1ne 

ζ とになるので脱水を十分に行なう必要がある.

3)イオン交換樹脂による分離について

アンパーライト CG50(H型〉にチアミン， TMP， 

TDP， TTPを通すとチアミンおよびTMPは吸着
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され， TDPおよびTTPは流出してくる.遊離チア

ミン， TMPは3(c)により①TMP十遊離チアミン，

②遊離チアミンを定量し，①から②を差し引く乙とに

より TMPを定量する乙とができる.しかしTDPお

よびTTPは分離することができないためTTPも合

めてTDPとして定量した.

TDP， TMP，塩酸チアミンのそれぞれのイオン

交換樹脂処理での回収試験を行なった. TDP1雲品の

水溶液を用いてTDPとして約250μgを樹脂lこ通し，

3(B)により定量した結果，回収率は100.6~ 102.05らで

あった.またTMP探品の水溶液を用いてTMPとし

て約 250μgを樹脂Jこ通し， 3(c)①により定量した結

果，回収率は92~95%であった.また塩酸チアミン標

準品の水溶液を用いて塩酸チアミンとして 200f1 gを

樹脂l乙通し， 3(A)①で、定量した結果，回収卒は99%で

あった.

5 結果および考察

試験の結果を Table1および 21乙示す.

1 )性状

試料はいずれもそれぞれの医薬品製造承認書の性状

の項に適合するものであった.

2)異物

4種の試料のうち 2種はそれぞれ20アンフ勺レ中 lア

ンフ，0)レ， 40アンプル中 1アンプノレl乙不溶性異物を認め

たが，他の 2種l乙は異物を認めなかった.

3)内容量

4種の試料のうち 3種は表示内容量lこ対する過重が

Table 2 総チアミン， TDP， TMP，遊離チアミンの定量結果

測定法 紫チ外オ部ク吸ロ収ム法 チオクロム盤光法 イオン交換樹ム脂蛍光処理法後
チオクロ

示在、チアミン 遊離チア 総、エステノレ型
TDP 

遊Tl¥離fチP十ア
TMP 

試
表示 ミン チアミン

ζ ン
TDP 

塩酸チァ TDP塩酸チア TDP 塩酸チア塩一酸一チア TDP 
塩酸チア TDP陣iチア塩酸チア!1:雪rz 

料ー (mg) ミンとしとして ミンとし として ミンとし
ミンとし(と⑮@fしl〉←て× 

ミンとしとしてミンとしミンとし
て て て

て⑥一@ て てて ⑥ x
③③xf1 @ ⑥xf1 。 ⑥④xf1 ⑥ー@

A 50/ 
10 1111 49.7 70.6 51. 0 72.0 0.6 50.4 71. 6 

B 10/ 2 9.9 14.1 9.9 14.1 0.1 9.8 13.9 2. 2.5! 3.6 
ml 

C 50/ 101nJ 37.1 52.7 38.7 55.1 0.5 38.2 54.3 21. 6: 30.7 12. 11. 9; 14.1 

D il2
ア
0/
ルフル 15.4 15.6 22.0 0.2 15.4 21. 9 9.4! 13.31 4. 4.21 5.5 

f，=_. _!DR -l一重複デデ正予 一ン
P
一一ア

M
一己

T
一般一一

〈単位111g) 
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少なく，他の 1種は適合した.

4) pH 

4種の試料は3.9--8.1の範囲内にあり，はなはだし

く酸性またはアルカリ性のものはなかった.

5)総チアミン， TDP~ TMP，遊離チアミンの

........."'" 
疋 軍

Table 2 Iこ明らかなように，各試料l乙合まれるチア

ミン，チアミンリン酸エステルをチオクロム紫外部吸

収法で総チアミンとして定量し，乙れを TD P 1[.換算

するときは表示室lこ対して105~141% となり，また加

水分解しチオクロム位光法でチアミンのリン酸エステ

Jレの総量を定量し，これをTDPI乙換算するときは表

示室l乙対して109--142%となるが，イオン交換樹脂に

よりコカ jレボキシラーゼ、作用を有するTDP，TTP 

を定量し乙れをTDPtこ換算するときは表示室応対し

て61--95%となり， C， Dのように表示量に対してj認

めて低い価を示すものがみられる.また 4種の試料を

通じて遊離チアミンが問題となる程合まれていないの

に対してTl¥tIPの合室は意外に多く，このことはTM

Pが生体内lこ投与・されても TDPにはならないといわ

れているBーの乙とから問題と思われる.

本定霊法については①傑準品，①イオン交換樹脂か

らのTMPの回収，①TDPとTTPの分離などに問

題があるので，乙れらについて引き続き検討を加える

予定である.

~M辞

乙の試験lこ際して有益なと助言を頂いた京都大学衛

生学教窒糸川嘉則先生，ならびに検体の収集にあたら

れた薬事監視員の皆様l乙深謝致します.
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生薬の試験法lこ関する研究 CV)
7lt類生薬精油の TLCおよびGCによる考察

西川洋一牛渡辺四男 也*瀬戸隆子ネ

Studies on Examination of Crude Drugs C V ) 
Consideratio:n on Essential Oil of Crude Drug. 

Zhu by TLC and GC 

YOICHI NISHIKA W AぺYOHYA W ATANABE* AND TAKAKO SETO* 

Crude drug Zhu were obtained to devide into BaトZhuand Cang-Zhu with distribution of main 
contents in essential oil i.e. atractylon， atractylodin， hinesol and s -euclesmol， by means of TLC ancl 

GC. 

As a result of experiments， identification of original plant ancl evaluation of quality were 

accomplished. 

古昔 日

近年，漢方薬物療法が再認識され，また天然薬物iこ

対する期待もあって，漢方または生薬製剤の生産が増

加している.しかし，医薬品による薬害および薬禍問

題以来，医薬品全体の薬効と安全性J乙対する世論が高

まり，医薬品製剤の品質管理が重要な問題となってい

る.著者等は医薬品製造用原料生薬の品質確保を目的

として，漢方処方i乙繁用される漢薬の一つである7IL類

生薬の試験法について研究を続けてきた.ポ類は基原

植物によって精油成分がことなり，薬用上数種iこ分け

られるが，中国または朝鮮半島から輸入されるために

流通品ははなはだしく名称が混乱し，また外観上の識

別も困難であるので，しばしば混同して使用され，期

待する薬効が得られないおそれがある.そ乙で前報ま

で1)基原的識別法として，薄層クロマトグラフィー〈以

下TLCと略す〉による試験法を確立し市場の71t類l乙

応用して一応の成果を得7こが，今回は基原的に代表さ

れる近年の市場品を実験材料とし，その精油の主要成

分である atractylon， atractylodin， hinesol， s -

ネ東京都立衛生研究所理化学部医薬品研究科

160 東京都新宿区百人町 3--24-1
* Tokyo乱1etropolitanResearch Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chol'ne， Shinjuku-ku， 

Tokyo 160 ]apan 

eudesmol を分離確認または同定し，これらをjfi品と

して精油のTLCおよびガスクロマトグラフィー(以

下GCとl略す〉を行ない，それぞれのクロマトグラム

における Rf値および tRの関係を確認し，併せてガ

スクロマトグラム・マススペクトル(以下GC--MS

と略す〉によっても粕油成分を検討し， Jlt類の基原的

考察の資料としたので、報告する.

実験の部

1.実験材料とその性状

前報まで実験l乙供した試料およびその後の市場品の

うち，基原的l乙代表される次の 12種を実験材料とし

た.品名は市場の流通名または著者等の研究1)1こより

基原的J乙同定された名称によるものである.

(1) 古立蒼Jlt

古立蒼71tの名称は本邦市場の流通名で，ホソパオケ

ラAtracわ山deslancea D.C.を基原とし，中蔚志2)

における茅蒼71t(茅JIL)I乙該当するものである.

本品は不規則l乙屈曲し，ときに分岐するやや結節状

円柱形を呈し，長さ 3~7cm，径 1 ，...，1. 5cm，かっ色

の外皮をつけ，質堅く，横切面はほぼ円形で，淡かっ

色~赤かっ色の油室が多数認められ，切片を放置する

とき，切面から白色綿状結品を析出する.特異のにお

いがあり，味はやや苦い.

(2) 西北蒼Jlt(湖北〕
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西北蒼Jitのぞlf1Jiは1972年秋の中国交易会以来用いら

れているもので，本品は1973年 5~6 月湖北で集荷船

積みされたもので、50kg麻袋入りのものである.

本品の性状品質はほとんど(1)古立蒼7ft!乙類似し，や

や小型で、あるが，切片を放置するとき，切面からよく

白色綿状結品を析出する.

(3) 西北蒼ポ(天津〉

本lfbは天津港船積みとして1973年4-5月比ili命入さ

れたもので，前ニ者と外形，色調，質および臭味が類

似し，やや大型のもので、あるが，白色綿状結品の析出

は認められない.

('1) 中国藩主

本ll見は1973年武漢出荷として輸入されたもので，形

態，色調，臭味は(3)西北蒼71tl乙類似しているが，質は

やや軟らかく，まれに白色綿状結品を析出するものが

ある，おそらく産地で、は西北蒼71tとされているもので

あると考えられるが，その呼称が本邦市場lこなじまな

いので，流通上単に中国蒼北とされたものと推定する.

(5) 天津蒼7lt

本品は天i判長積出により 1973年4月頃ili街入されたも

ので，中約志、2)の北蒼71t中の津蒼7tt!乙該当するものと

推定されるが，その基原植物であるシナオケラ A.

lancea D.C. var. chinensis Kitamura のTl在かな U~{ Jll

が得られないので，基原的考定は保留する.

本品は不規則l乙屈曲し， ときに分1I皮するやや結節状

の円柱形を呈するものと不整塊状を呈するものからな

り，大部分の外皮は除かれ外国は池浸のため一面黄か

っ色を呈し，質はやや軟く，横切面の油室はやや不明

確で、ある.特異芳香があり，味はやや甘くのち苦い.

(6) 津蒼7lt

本品は切断品で，その名称は市場流通名による.質，

切面の性状および臭味から (5)天津蒼戒を切断したもの

と1ft定され，略して津蒼ポとしたものと考えられる.

(7) 北朝鮮蒼7lt

本品は1972年 5月北朝鮮から輸入されたもので，著

者等の研究1) によりナンマンオケラ〈チョウセンオケ

ラ)A. lancea D.C. var. simplicifolia Kitamuraを

基原とするものと同定されたものである.本品は日局

8のソウヅュツの 1種であるが，同じく北朝鮮から輸

入されるオケラJ1.jatonica Koidzumiを基原とする

外皮をつけた白Jttとしばしば混同されるものである.

本品はよく整った連珠状の横走根茎で，長さ 7，....，13

ClTI，径 1，....，1. 5cm，灰かっ色の外皮をつけ，外面l乙細

かい縦溝がある.破折しやすく，折面は繊維性で、ない.

横切面は類白色を呈レ，淡黄色の油室が認められ，放

置するとき油室はかつ色l乙変化する.特異のにおいが

あり，味は緩和でのちゃや苦い.

(8) 唐自治

本品はオオバナオケラ A.ovata A.P.D.C.を基原

とし，本邦市場では流通少なく高価である.

上部lこ短茎をつけ，乙れより下方に向かつて不整に

肥大した根茎からなり，と乙ろど乙ろコブ状の小突起

をつけ，縦しわのある黄かっ色の外皮をつけている.

質はきわめて竪く角質ょうで，切国はしば!ノば空洞が

ある.特異のにおいがあり，味はやや甘くのちわずか

に苦い.

本品はJlt類の中で、きわめて特徴的な形態を有し，識

別は容易である.

(9) 関蒼7ft

本品は1971年秋中国交易会で津蒼北として契約輸入

されたもので，著者等がオケラ A. jatonica Ko-

idzumiを基原とする中約志2) の関蒼戒と同定1)した

ものである.性状は帥北朝鮮白市(皮付)(.こ類似して

し1る.

制北朝鮮自治(皮付う

本品はオケラ A.jalうonicaKoidzumi を基原とし

北朝鮮から輸入され，市場では皮付きのためにしばし

ば北朝鮮蒼北と誤称されることがある.

本品は不規則l乙屈曲し，ときに分岐する結節状の横

走根茎でかっ色の外皮をつけ，破折しにくく，破折面

は著しく繊維性である.横切面l乙淡黄色の油室を認め

る.

(ll) 韓菌白Jtt(皮去〉

本品はオケラJ1.jatonica Koidzumi の肥大した

Table 1 

Sample 

(1)古立蒼71t

(2)西北蒼71tC湖北)

(3) 11 (天津〉

(4)中国蒼北

(5)天津蒼7!t
(6)津蒼 71t

(7)北朝鮮蒼市

(8)唐白市

(9)関蒼治

制北朝鮮白71tC皮{寸〉

(lli韓国自主(皮去〉

色訪日本産自71t

I Essciiltiall Ash I in I Ash I int仙
ssennal I 

Oil Ash 

m2f/.52 0g ?ら ?ら
6.9 0.9 

3.1 5.3 0.5 

1.5 6.4 0.9 

2.1 7.1 0.7 

1.0 5.5 0.7 

1.0 6.5 0.4 

0.3 4.5 0.4 

0.7 4.2 0.3 

0.7 5.0 0.3 

1.3 5.4 0.6 

1.3 4.9 0.2 

0.6 5.0 0.5 
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根茎の外j支を除いたもので，不整塊状を呈レ，外面は

類白色で破折しにくく，破j万面は著レく繊維性で，切

面lζ淡黄色の油室を認める.

(12) 日本産自ポ

本品は神奈川県湘南台J乙野生するオケラ A. jψ0-

JzlCa Koidzumi を栽培し，五回t良を除いたのち，外皮

をつけたまま乾燥したものである.

各実験材料の精油含量，灰分および酸不溶性灰分は

Table 11乙示す通りである.

2.精油成分の分離と同定

atractylon 実験材料帥韓国白Jltの粉末 100gを水

蒸気蒸留して得た精油 2.5mlをKieselge160(230--

400mesh) 100g を充填したカラムで， n-ヘキサンを

移動相としてカラムクロマトグラフィーを行ない， T

LCでRf O. 85を示す画分をで硝乾燥，溶媒留去.T
EtOH 

LC， GCで単一物質と確認. u v }. ~;;_'_n111 : 220， 

Li円一filr
1 RνmaみX n九cm一1ハ:3却07河5，16悦ω4ω0，8邸85(>Cニ CHρ

1135 (C一O一C). Mass Spectrul11 mje : 216 (Mつ，

201 (M+-CH3)， 188 (M+_CO)， 187 (M-I--CHO)， 

断てj)， 43 (C九七0つ本品はUV， 1 Rと

も文献3-5)の atractylon1こ一致.

atractylodin実験材料(7)北朝鮮蒼市の粉末100gを

同様に処理し， TLCでRf O. 73を示す画分をせ硝乾

燥，溶媒留去，氷冷固化したのちメタノール再結晶し，

淡黄色柱状晶を得る. TLC，GCで単一物質と確認，
EtOH m p50 ,.., 52 0

• U V A .1.J:'':::;'.1.nm : 258， 272， 335，354， 
区lax

KB 
1 Rνma;cm-1:3m，155引 016，884，745(furan)， 

2190( -C三 C-).Mass Spectrul11l11je : 182 (Mつ，

153 (町一 CHO)， 115 (M十一口)，吹企'") 

本品のU V， 1 Rは文献6-i)のatractylodin1(.一致.

hinesol， s -eudesmol 実験材料(2)西北蒼Jlt(湖北〉

の粉末 500gを同様に処理し，トヘキサンで atrac-

tylonおよび atractylodinなどを除去したのち，はじ

め?ヘキサンーベンゼン(90: 10)で徐々にベンゼン比

率を増加し， 次にベンゼンで， おらにベンゼンーエタ

ノール (90: 10)で徐々にエタノール比率を増力日して

く50:50)で溶出する.各面分はGCを行ない，tR13.3'

を主成分とするはじめの n-ヘキサンーベンセ守ン画分

くA)と， tR 13.8' を主成分とするベンゼン m エタノール

踊分(B)を分離し，それぞれを同様のカラムで， Aは

n-ヘキサンーベンゼン (90: 10)， Bはベンゼン目エタ

ノーJレ(90:10)で溶出し， A間分は減圧昇華法， B函

分はメタノーノレ (80，....，90%)再結晶およびi威圧昇華法

で精製する.それぞれTLC，GCで単一物質と確認.

KBr A : 111 p 56，..， 580， 1 RνC111-1: 3310，1134 (OH) 
max 

3025， 1660， 827， 797 (> C = C<H)‘ NMR 

CCL 
O ~1-;~4pP111 : 0.91 (3 H， doublet， J = 6 cps， >C里山

OH  
I_， /CH 

1.15 (6H， singlet， -C<cポ)， 1. 65 (3 H， 

broad singlet， H Cニ C-C H3)， 1.85 (2H， multi叩

plet， C H2 -C = C)， 5.24 (1 H， broad singlet， 

-C H=  C<)， Mass Spectrum mje: 222(Mつ， 204 
I_， ___CH 

(M七 H刈， 189(204-C H 3)， 162(M -1-- H 0 -C <cii: 

I_， ___CH. 
-H)， 161(M+-HO-C<eii:-H2)， 59(HO+= 

C <，~!!3\ 
"---CH3J 

KBr 
B : m p77-790， 1 Rνmaxcm-1:3270，1135(OH〉

C CL 
3080， 1645， 885(> Cコ CH2)，NMR O ~1~~4 P P 111 

: 0.65 (3H， singlet，-C-C H3)， 1.15 (6 H， 

OH  
!.. ，CH.¥ ._. __， 

inglet，ーCぐ ij:)， 4.40， 4.67(2託 eachbroad "-C H3J に

singlet， > C = C H2). Mass Spectrum 111je: 222 

(Mつ， 207(M+-C H3)， 204(M+-H20)， 189 (204 

OH  
I_， /CH 

CHふ 164(M+ーーC<cii:+H)，59 (HO十二

CH.¥ 
C<~~~~ ) 

CH3J 
Aのmp， IR， NMR は文献8-11)の hinesol1こ，

Bは標品 s-eudesmolの 111p(混融)， IR， NMR， 

GC-MSおよび文献12)のs-eudesmolと一致.

3. TLC 

試料溶液の調製 日局 8一般試験法精油定霊法によ

って各実験材料から得た精油を 5vjv持濃度となるよ

うにキシレンで希釈して言式~司溶液とする.

標準溶液 2で分離同定した atractylon， atrac-

tylodin， hinesol， s -eudesmolを標準品としてエタ

ノール溶液 (1mgj111りを調製し標準溶液とする.

TLCの条件 Merk社の Kieselgel Gまたは

Kieselgel HF 254を用いて調製したプレート (250μ〉

を1100，1時間活性化し， n-ヘキサンーベンゼン m 酢酸

エチル(70: 15 : 15)を移動相として 12c111展開する.

スポット量は10μl.

スポットの検出 pージメチノレアミノベンツアルデ

ヒド硫酸試液(以下A試液と略す)(p-ジメチ Jレアミ

ノベンツアルデヒド 5gを10%硫酸 100ml Iことかじ

た液〉またはアニスアルデヒド硫酸試液(以下B試液

と聞各す) ( p-アニスアルデヒド 0.5ml，メタノーノレ
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8.0ml，硫酸1.5mlの混液〉を噴霧したのち900，5分

間加熱する. Kieselgel HF 254 プレートは検出試液を

噴霧する前にUV照射 (254nm)によってスポットを

確認する.

4. GCの条件

3の試料溶液および標準溶液の 1μfを島津GC-4

BMPFを使用し，次の条件でGCを行ない，試料溶

液のピーク中各標準品l乙相当するピークの tRを測定

した.

Column: 2 %PEG 20M on Chromosorb W (A 

W-DMCS)， 60-80mesh， glass on column， 3 mm  

o x 1 m， Detector: FID， Temperature: column 

700~2200 ， rate 60/min， detector 2400， Carrier 

gas : N2 30ml/min， H2 30ml/min， Air 0.9l/min， 

Sensitivity Range: 102 X 64， Recorder Speed: IO' 

mm/min. 

5. GC-MSの条件

GC中の主要ピークの MSは精油含量を適宜増減

し，島津LKB-900を使用し，次の条件で、測定した.

Column: 2 %PEG 20M on Chromosorb W (A 

W-DMCS) 60--80 mesh， glass on column 4 mm  

ゆx1 m， Temperature: column 1000-2000， rate 

60/min， inlet 1900， separator 2300， ionsource 2700， 

Carrier gas : He 30ml/min， Electron Energy: 70 

eV. 

atractylon I Cコ (:~~) (--)ζコζ〉 ζ〉 ζ~Oζコ o

atractylodin ζコ 一一 ao ooo o C J Oぐ:γ…....__.， ¥___.J 

o①①①(])①③  

hinesol 

β-eudesmol 。0686888
_-- ，-、‘

r 句.・.
“'、.‘ー←.-‘・.，

a 伊除_.同匂匂皐 ・，-p司._-、
!‘二‘・4!. ，I.，・

h ・.... ......鴨p' 曹、侮0・ ・匂 0- .._，' 11 

~明瞬、. . 、、静岡e
y 也馳.. .-・・'.1I 
t. _，;-t. _; I 
w 句 W 司崎_- . 

(1) (2) (3) (4) (5) (6) (7) (8) (9)ω(11) (12) 

Fig. 1 Thin layer Chromatogram of Zhu 

plate : Kieselgel G (250 μ ， 1100， 1h)， solvent: n ‘匂句"占句-拍句

1一 12: Sample (Essential Oi孔lり〉
detection : P-dimethylaminobenzaldehyde-H2S04 R. (90

0， 5') 

Table 2 Thin Layer Chromatographic Properties of Essential Oil 

Colour reactions 
Rf val ues (X 100) 

A. reagent B. reagent 

atractylon 85 red-一一一一一一purple orange-一ー一一→orange

atractyloc1in 75 c1ark green dark green 

spot A 65 red-一一一一一→purple orange-一一一→violet

spot B 65 yellow→violet brown 

hinesol 40 violet rec1→violet 

s -eudesmol 35 violet violet 

Plate : Kieselgel G (250μ ， 1100， 1 h) 

Solvent : n-hexan-benzen-ethylacetate (70 : 15 : 15) 

A. reagent : pぺ1imethylaminobenzaldehyde-H2S04 R. (900， 5') 
B. reagent; p-anisaldehyde-H2S04 R. 
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(3) 西北蒼ポ(天津)

叫11

(5) 天津蒼7ft

20 詰

(7) 北朝鮮蒼市

(9) 関蒼7ft

([1)韓国白7ft(皮去〉
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(8) 唐白 71t

。。 北朝鮮白7IL(皮付〉

(1訪 日本産白71t

Fig. 2 Gas Chromatograms of Essential Oil 
Conditions : 

Column : 2% PEG 20M on Chromosorb W (AW-DMCS) 
60-80mesh， glass column， i.d. 3 x 1000mm 

Column temp. : 70-2200， rate 60 jmin 
Carrier gas : N2 30mljmin， H2 30mljmin， Air O.9l/min 
Sensi ti vi ty : 102 X 64 

1 : atractylon (tR 11. 6min)， 11 : hinesol (tR 13.3min) 
直:s -eudesmol (tn 13.8min)， N : atractylodin (tR 18.8min) 
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結果と考察

TLCのクロマトグラムおよび各スポットの呈色は

Fig.1および Table2!乙示すとおりである.前回ま

で hinesol，s -eudesmolはほとんど同一スポットと

なり明確な区別ができなかったが，今回は両者の探品

との比較および検出試液による呈色の差異によって分

別確認する乙とができた.すなわち， hinesolはB試

液ではじめ紅色を呈し，s -eudesmolよりやや高い

Rf値を示した. atractylodinは両試液によって汚緑

色を呈し，また KieselgelHF 254プレートを用いた場

合， uv照射 (254nm)で暗色スポットとして他のス

ポットと明確に識別することもできる. atractylonは

試液を噴霧すると直ちに呈色し， A試j夜で紅色， B試

j夜で樫黄色を呈する.著者等が日局 8白Jlt確認試験お

よび蒼市純度試験の問題点として，ワニリン@塩酸試

液で同呈色を示す atractylon以外の物質の存在を指

摘1) したが，それはスポット Aの物質で，蒼Jlt系の(5)

天津蒼]ltおよび(6)津蒼JIU乙かなり大きなスポットとし

て，また(1)古立蒼J!tおよび(4)中国蒼J!tにもわずかに認

められ， A試液では atractylon と全く同じ呈色を示

し， B試液ではじめ atractylon と同様の援黄色を呈

するが，加熱するとき， atractylonの呈色は変化しな

いが，スポット Aは藍色l乙変化する.また，白Jtt系l乙

表われるスポヅト Bはスポット Aとほぼ同じ Rf[直で

あるが，呈色l乙差異があり，スポット Aと乙となる物

質で，後述の GC-MSによっても同一物質でないζ

とが確認された.

GCのクロマトグラムは Fig.2 !乙示すとおりであ

る.主要な成分の tRは atractylon11.6'， hinesol 

13.3'， s -eudesmol 13.8'， atractylodin 18.8'で，

hinesolと s-eudesmolは tRが近接レピークは完全

に分離しないので，カラム充填剤l乙2% Reoplex400， 

2%FFAPを用いたが，大した変化もなく分離も不

完全であった.また極性の弱い 5% Silicon GE SE-

30， 2 %OV-17では atractylon，hinesolおよび s-
eudesmolの tR R-差がなく不適当であった.

GCの結果から上記の 4成分を指標として実験材料

を分類すると Table3 I乙示す如く 3グループに分け

られ，さらにそれらの濃度差によってグ、ループは細

別される.ζζ で， (9)~叫に hinesol ， s -eudesmol I乙

相当する tRf乙小ピークが認められるが GC-MSで

検討した結果，両者の確認ができなかったので Table

3ではくー〉とした.また(7)は atractylon fこ相当する

ピークはほとんど認められないので(ー〉と印しであ

るが，前報の TASオーブンを用いた TLCIこより

atractylon のスポットがわずかに確認されているの

で，さらにGC-MSにより検討した結果， atractylon 

の存在を再確認することができた.興味あることは，

hinesolと s-eudesmol の含有比率である.すなわ

ち， A. lancea DCを基原とする(1)-(4)のクツレープで

は両者がほとんど同濃度であるが，中蔚志2) により

A. lancea DC var. chillensis Kitamuraを基原とす

ると推定される(5)および(6)では s-eudesmollこ比較し

て hinesolが低濃度を示している乙とである. (5)およ

び(6)は同一種の根茎を外皮を除いて調製したものと推

定されるが， (6)は流通過程でカヅト品として調製され

たもので， atractylonの分解が進行しているものと推

定されたがGCの結果でも (5)に比較して atractylon

が低濃度を示している.

(1)，....(4)で tR 11. 6'のピ{クについて， MSを測

定した結果， atractylonのほかにM+が m/e222 の

sesquiterpene alcohol と推定される物質の混在が認

められた.

帥および(11)は A.japonica Koidzumiを基原とし，

Table 3 Distribution of main contents in Essential Oil 

Sample 
、Contents

Group 
number Atractylon Hinesol 

1. 2. 3. 4 十 +十 +

A 5 十十+ + 
6 + + 

B 7 一

10 十十+ 一C 
8. 9. 11. 12 ++++ 一

Note: +，十+十 and十+十十 showeach sensitivity by GC， 

102 x 64， 102 x 256 and 102 X 512， respectively. 

s -Eudesmol Atractylodin 

十十十 十

十++ 十

十十十 十

十十十十

一
一
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制は円柱形の老旧横走根茎で外皮をつけたまま乾燥

し， (11¥はその先に位置する不整塊状の幼根茎の外皮を

除いて乾燥したものであるが， 仰は(11)f乙比較して

atractylon の含量が低く， 逆に tR 14.3'のピーク

が大きく表われている.乙のピークはTLCのスポッ
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トBi乙相当し，そのMSを Fig.3f乙4成分のMSと

ともに示しであるが， M十m/e218， M十四15，M+ー28.

M+-15-28が特徴的で，このほかは他の sesqui terpene 
EtOH 

類と共通のフラグメントイオンを有し， UV  À~~~ 
KBr ____ _ 

nm : 254， I Rν~~~~cm-l : 3080， 1680， 1640， 1440. 

寸m!fr-
300 

W
 

'ν仇a
 

e
 

P
 

nけ
《

H
U

h当弓
E
目ム
‘
 

Fig .3. Mass Spectra of Peak I，..._， lV， A and B of Chromatograms in Fig. 2 

1380， 890にそれぞれ吸収を示している.

TLCで(5)および(6)に顕著に表われるスポヅト Aは

GCで tR 21. 5' fc::.ピークを示し，その GC-MSは

m/e 274 i乙M+，m/e 108 K基準ピークがあり Mに

42， M+-42-18のほかは m/e214以下 atractylonの

MSを移動させたようなノfターンを示し，またA試液

で atractylonと同様の呈色を示すことからatractylon

類似の骨格を有するものと推定される.

また 4 成分以外l乙 tR2~8' i乙表われる多くのピー

クは大部分M+が m/e204で， sesquiterpene hydro-

carboneと推定され，各ク、、ノレープで特徴あるパターン

を示している.
./，..... 
布日

吾4
日間

精油主成分であるatractylon，atractylodin， hinesol 

および，8-eudesmolを指標としてTLCを行ない，オt

類を蒼7立系と白J!t系l乙分;51jしてその基原を考察し，さ

らに分解能のすぐれたGCic::.より各成分の濃度比率を

比較する乙とによって詳細な基原の検索および品質評

価が可能である乙とを認めた.

~U 辞

本研究i乙当り終始と指導ご鞭!遣をいただいた当所松

本茂理化学部長，s -eudesmolの探品をいただいた大

阪大学吉岡一郎博士および実験材料の収集にと協力下

合った各社の方々に深謝いたします.
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生 薬 の 品 質 評 価 に 関する研究(国〉

市販原料生薬の品質について

西川洋一*渡辺四男也*瀬戸隆子*

Studies on the Evaluation of Crude Drugs (目〉

The Quality of Co臨 mercialCrude Drugs 

YOICHI NISHIKA羽TAヘYOHYAWATANABEキ ANDTAKAKO SETO* 

Twenty-eight kinds (total of 463 samples) of crude drug on the market (1971~1973) were 

investigated by examination conducted in accordance with J.P. V唖.
Results indicate that 16.2% of samples did not conform to the requirement of J.P.珊.and incor-

ect original plants were found in these samples. 
Powdered crude drugs generally got poor results. 

緒言

近年.医薬品の生産と消費が著しく増加しているが，

サリドマイド，キノホ Jレムなどの薬害事件等の発生も

あって，医薬品全般に対する効能効果とともに品質と

安全性が重要な問題となってきている.他方，天然物

に対する期待と漢方薬物療法の再認識によって，数年

来の漢方薬ブームが定着し，漢方製剤および生薬と合

成医薬品の製剤などが多くなり，生薬の需要が増加し

つつある.わが国の市場で流通している生薬は約 250

""，300種に達し，その約80%は輸入品で，主な輸入国

は中国，手章国，インド，ネパール，イラン，インドネ

シア，アメリカ，マダカスカJレ，ソビエトなどである.

需要の増加に伴い品質の疑わしいものも少くなく，天

然物Tこる生薬l乙化学的合成医薬品のように，高純度の

括一的な品質を望むべくもないが，生薬を医薬品とし

てある種の薬効を期待して使用する以上は，その薬効

l乙相当する品質評価が必要である.日本薬局方i乙収載

されている生薬については一応の基準が定められてい

るが，これらの基準が必ずしも品質評価を満足してい

るとはいい難い.すなわち成分の定量にしても，その

中東京都立衛生研究所理化学部医薬品研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
本 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

対象となる特定の物質が薬効のすべてを評価する指標

とならないからである.ときには薬理学的な評価も必

要であるが， r莫薬系の生薬は単味で用いられることは

なく，漢方医学的理論によって数種が配合されるので，

何をその主薬効とするか問題が多く薬効評価も困難で

ある.しかしながら，医薬品の品質と安全性確保の観

点、から原料生薬の品質確保は重要な課題であり，少な

くとも基原が適合しないもの，土砂や異物の多いもの，

異物で偽和されたものなどは排除されなければならな

し¥

東京都内の医薬品製造工場で昭和47年l乙製薬原料と

して消費された原料生薬は 176種，約 678トンl乙達し

ている.生薬製剤~漢方製剤は最終製品で、品質のすべ

てをチェックすることが極めて困難であるから，これ

ら製剤の品質管理は先ず原料生薬の品質チェックが出

発点とならなければならない.最近，分析機器の進歩

により漢方製剤中の特定成分を定量する乙とにのみ専

念し，原料生薬の品質をおろそかにする傾向があるが，

漢方の本旨から逸脱したものといわざるを得ない.そ

ζで著者等は薬事監視員と協力して薬務行政上の指導

ならびに監視の資料とするために，市場の原料生薬の

うち第8改正日本薬局方(以下日局8と略す〉収載品

目で流通上比較的問題があると思われるものを選ぴ，

日局8の基準に従って検査を行ない品質評価について

検討したので報告する.
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表 1 市販原料生薬試験成績

制乾燥減量| 灰 分 |酸不溶性灰分 幻仁ん科 /刀¥ メ白弘、 昼
口口口 自

数 min......m回|平均!日1~lmin ，.._. maxJ平均lElpim min_， max 1平均ISdm
?ら ?ら ?る

7.9~9?
ら
18?.4

向
10.?

ら
0 0.5~0.% 8 ?.0

ら|.%5E.o.711~1f/510.g
4 

1; 砂

ウイ キ ョ ウ ( 全 〉 3 0.61 1. 51 o. 1.0 0.7 
エンゴサク(切〉 4 2.0....... 2.512.213.0 
オ ウ ゴン(切〉 5 3.6-4.414.016.0 

11 (末〉 8 4.2...... 5.5 4.9 11 

オ ウパク(切〉 6 5.0-7.7 6.1 9.0 6.2...... 8.3 7.2 6.0 
berberine% 

.0 0.03，....， 4 2.
ヲ
2
も

1
持
.(J 

11 
1; (末〉 27 3.3-9.0 6.5 1; 6.0，....， 8.9 7.5 1; 0.04，....， 3.0 1.5 11 

オ ウ レン(切〉 6 2.6，.._， 7.6 5.5 9.0 
11 

2.2..... 2.9 2.5 4.0 4.5 ...... 7.3 5.5 3.5 
11 

1; (末〉 24 3.5，.." 11. 8 6.0 11 2.5...... 8.0 4.3 11 0.9 ...... 7.7 4.4 11 

カノコソウ(切〉 1 5.5 5.5 6.0 
E.o.m0f./51 0g 

0.1 0.5 
11 

1; (末〉 3 4.8，..." 10.8 7.0 か 0.1 '" 0.3 0.2 0.35 
7.0 2.0 

H2230.z9~36.% 0 30% .4 25
持
.0 カ ンゾウ(切〉 9 6.3，，-，10.1 7.8 12.0 3.8.....， 5.4 4.7 5.0 0.3---0.9 0.5 1.0 

11 11 。，
(末〉 11 4.7，_， 10.7 7.8 1; 3.7...... 6.9 5.1 11 0.2.....， 2.1 0.7 11 

E20.8o.6..0l~u~f3f5390..g 
0 

5 34.8 11 

か 11 
ケ イ ヒ(切〉 10 9.8，...，14.5 11. 5 15.0 2.0，....，.. 5.2 2.9 5.0 1.0 0.5 

11 11 11 
11 (末〉 38 4.7，..，12.5 9.2 1; 2.1--5.9 ~. ~I :: 0.4 ...... 1.3 0.7 0.35 

ゲンチアナ(切〉 2 4.5，.."， 5.0 4.816.0 0.7...... 1.2 1.0 3.0 
1; (末〉 8 3.7.....， 4.9 4.2 11 0.5...... 1. 3 0.7 均

ゲンノショウコ (末〉 2 9.9-9.9 9.9 10.0 1. 5---1. 7 1.6 1.0 H222.06z~29% .9 26% .3 12% .0 
E.0 m~ll500.g 

4 コ ウ ブシ(切〉 5 1. 8....... 2.5 2.1 3.5 0.4 0.4 0.3 
1; (末〉 4 0.7--4.7 2.2 11 0.3 ，....， 0.4 0.4 0.2 

コ ウ ボク(切〉 3 4.3...... 5.5 4.7 6.0 
1; (末〉 3 4.4..... 5.5 5.0 11 

シャクヤク(切〉 8 3.6，...， 6.7 4.7 5.5 
。(末〉 14 2.7...... 9.8 5.7 11 

ショウキョウ (切〉 7 4.6...... 8.7 6.2 8.0 
1; (末) 7 4.6....... 7.1 5.6 11 

、ン ヨ ウ マ(切〉 4 5.1，...， 5.5 5.3 9.0 
センキュウ(切)18 

31~4739605011 

l 

02~0.7 0.5 1.0 
ク(末)116 3.4......11.515.51 11 10.2...... 7.4 1.6 11 

E.o.11~1J/530.g 
8 

11 1; 

ソウツュツ(切)18 5. 7...... 7. 01 6. 41 7. 1.0 2.8 0.7 
。(末)1 6 4.7...... 9.116.9¥ 11 0.3 ...... 2.8 2.2 0.5 

D.EtOH.% 
8 

11 1; 

ダイオウ〔切)117 6.8~13..48i! 9.1 10.0 5.2，...， 6.9! 6.0:13.0 35.7 ，....，48 47.7 30.0 
。(末)137 4.8-10.41 8.2 11 5.6......10.81 7.2 グ 38.2 ......48.7 45.5 11 

チクセツニンジン(切〉 4 
11 (末〉 2 4.5，....， 8.01 6.31 11 

チ ヨ ウ ジ(全〉 6 5.6....， 6.3i 5.91 7.0i 0.1，...， 0.31 0.21 0.5 
E.o.mf/10g1 ググ
1. 5 ...... 2. 11 1. 81 1. 6 
h 

1; (末〉 10 5.6...... 8.316.41 11 10.1，....， 1.010.4 グ O. 5 ，.... 1. 71 1. 21 1. 3 
ト ウ キ(切〉 11 

11 (末〉 9 4.0，....， 9.017.01 1; 10.2-5.713.2 グ
ハチ ミ

、y 8 0.01...... 0.3:0.041 0.4 

ピャクジュツ (切〉 10 4.2...... 5.5! 4.815.0 
E.011~11/510.g5 oo  
0.9 ...... 1. 51 1. 21 0.7 
11 

1; (末〉 6 4.8...... 7.415.61 11 0.5 ...... 1. 31 1. 31 0.5 
ボ ウ イ (切) 7 
ボタンピ(切)[17 2.6....... 4.61 3.81 8.01 0.1--0.91 0.41 1. 0 

2，8-4.513.71 1/ 10.2，...， 0.710.51 1; 

alkaloid.%9 。グ
マオ ウ(切)1 7 6.2，....， 8.817.719.0 0・7....... 1. 91 1. 31 0・7
ヨクイニン(末y8 1 0.8，.._. 2.01 1.313.01 
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品目どとの結果および考察

試料は昭和46--48年の間に都内の医薬品製造業者，

医薬品輸入販売業者または生薬元卸売業者から薬事監

視員が収集したものである.

各品目の次の( )内は形態別の試料数を表し，全

は全形生薬，切は切断生薬，末は粉末生薬とする.

乾燥減量，灰分，酸不溶性灰分，精油含量，エキス

合量および成分含量等の測定値は表 11乙示す通りであ

る.表中の試料数は各品目中基原植物が日局 8f乙規定

するものでないと判定できるものおよび異種生薬を偽

和したものなどを除外したもので，各測定値も乙れら

を除外したものである.

ウイキョウ(全 3)

試料は中国産で外面黄緑色~灰黄色を皇し，日本産

l乙比してやや大粒である.現在の市場品はほとんど中

国産で占められ，精油含量は日本産の約半量であるが，

両者の精油はガスクロマトグラフィー(以下G Cと略

す〉によれば anetholを主成分とし，その他の成分も

ほとんど同じである.

エンゴサク(切 4)

試料は切断品のため全形は不明で、あるが，断面が鮮

黄色を呈するものと灰黄色を呈するものに分類され

る.現市場品は中国産と北朝鮮産であるが，薬効的l乙

中国産がすぐれているといわれている.岩佐ら 1)の研

究l乙従って薄層クロマトグラフィー(以下TLCと略

す〉を行なった結果，断面が鮮黄色のものは中国産，

灰黄色のものは中国東北地医~北朝鮮産と推定され

る.

オウゴン(切 5，末 8)

市場品は中国産を主とし，わず'かに韓国産がある.

試料の性状その他異状を認めない.

オウバク(切 6，末27)

オウバクは鳥取，宮城，長野，北海道などから約200

トン生産され，中国，香港，韓国，北朝鮮などから約

200 トン輸入されているが，国産品は年々減少の傾向

にあるわ. キノホノレムの薬害問題以来，健胃整腸剤お

よび、ベルペリン抽出用として需要が増加しつつある.

ベルペリン含量は台湾産が高い値を示すほか一般に輸

入品が国内産l乙劣り，特l乙北朝鮮産および中国東北地

区産は1.0%以下の低含量である.

粉末でウコンの curcumin が検出されたものが 1

種，ベルペリン含量が規定以下のものが切断品に 2種，

粉末に 6種あり，そのうち粉末の 1種を除いては著し

く含量が低しこれら低含量のものを除外すれば切断

品2.4-4.0%(平均3.39の，粉末0.7'"-'3.0%(平均1.8

?のである.切断品と粉末のベノレベ‘リン平均合量iこか

なりの差があるが，市場の粉末は各種の含量のものを

混合調製しているもののようである.灰分がほとんど

の試料で規定の 6.09らを上回っているが，日局 8の規

定は実情l乙合わないようである.

これらの問題氏関連して著者等は先に東京都薬用植物

園で栽培した樹齢20年生と 8年生の各10本の地上約 l

mの部位から毎月採取調製したオウバクについてベノレ

ペリン含量および灰分を測定しそれらの通年変化につ

いて研究3) したが，ベルペリン含量は20年生群が 2.6

-4.7% C平均3.7%)，8年生群が 2.5.-4.5%(平均

3.79ので大差なく，灰分は20年生群が5.3，...，7.4%(平

均6.4%)，8年生群が 4.2-5.8%(平均5.09ので高

樹齢のものほど灰分が多く，また樹齢25年生の地表よ

り50cm間隔に採取調製したオウパクにおける灰分の

垂直分布は50cm: 7.59ム 1111 : 7.0持，1.5111:7.1

%， 2 m : 6.8%， 2.5m : 6.7%， 3111: 6.4%， 3.5 

111 :6.3%で上部にいたるほど少なくなる傾向が認め

られた.オウバクの生産はおおむね樹齢20年生以上の

コルク層が発達した幹から採皮されている乙とから考

えるならば，日局 8の灰分規格値は改正の必要がある

と認める.

オウレン(切 6，末34)

オウレンは鳥取(因州黄連)，兵庫(丹波輩連)，福

井!二(越前黄連)，石)11(加賀黄連)，新潟などで年間約

27トンが生産され，そのうち約10トンが輸出されてい

る.因州、!黄連が調製法もよく品質がよいといわれ著名

である.また近年需要の増加f乙伴い， ピルマ黄連と称

して輸入されているものがあり，乙れらはストロンが

長くのぴ日本産l乙比して細長く，横切面は燈黄色であ

る.乙れらの基原植物l乙一部不明確な点はあるが日局

81ζ規定するものではない.

試料を形態別l乙試験した成績は表2.-41こ示す通り

であるが，粉末のうち 12~重から鏡検によりオウバク特

有の蔭酸石灰結晶細胞列が認められ，これらは明らか

にオウバク末を偽和したもので，その成績は表41乙示

す如く灰分は4.0.-9.2%(平均 5.89ので切断品また

は粉末l乙比較して著しく高い債を示し，ベソレベ、リン含

量は規定の 3.5%に達しないものが多く，また灰分が

多くなるに従って，オウバク末の偽和率も高くなるた

めかベ、ノレベ、リン含量が低くなる傾向を示している.

オウバク末を偽和したものは試料0.5gl乙水 21111を

加えてかき混ぜるとき粘液状を呈し，オウバク末の粘

液含量にもよるが混和率 5%程度まで確認する ζ とが

できる.オウレン末の市場価格がオウバク末の20-25
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倍という高値から増量剤としてオウバク末が偽和され

たものと考えられるが，鏡検の所見から約50%程度ま

で偽和されていると推定されるものもあり，単l乙ベノレ

ペリン合量測定のみでオウレン末の品質を評価する乙

とは大きな誤ちをおかすおそれがあり，多面的に総合

判断しなければならない.なお，オウレン末l乙は土砂

の混入が予想されるので日局 81こ規定はないが，酸不

溶性灰分を測定した結果，表 2，....， 4の如く切断品i乙比

較して粉末比多く，灰分が多くなるに従って酸不溶性

灰分も多くなる傾向を示し，品質評価上規格設定の必

要があると考えられる.

表 2 市販オウレン(切断〉の試験成績

試料 l;!;é-，h~， .:d，-!ê. l rr: /'-. I ，"+"--r"~<t.;-.r.tl- rr: /，-1 Nal乾燥減量|灰 分|酸不溶性灰分|ベルペリン合量

1 4.7ro 2.2% 0.3% 4.9~ら
2 5.8 2.2 0.3 5.1 

3 7.6 2.3 0.3 4.5 

4 6.3 2.4 0.3 6.2 

5 2.6 2.9 0.5 5.0 

6 5.7 3.0 0.2 7.3 

平均 5.5 2.5 0.3 5.5 

表 3 市販オウレン末の試験成績

日 料rr:/'-. I ，"f.'l--r"~<t.;-J.JI-= /，-1 hi乾燥減量|灰 分|酸不溶性灰分|ベルペリン含量

1 5.4% 2.5% 0.3% 5.1% 

2 6.3 2.5 0.2 4.9 

3 7.2 2.8 0.4 5.3 

4 5.0 2.9 0.5 5.1 

5 5.7 3.3 0.7 4.3 

6 3.1 3.3 0.5 5.1 

7 4.3 3.4 0.6 6.9 

8 6.7 3.5 0.5 7.7 

9 5.6 3.6 0.5 7.6 

10 5.3 3.7 0.4 5.5 

11 3.5 3.8 1.1 4.5 

12 8.2 3.9 0.3 5.6 

13 6.8 3.9 1.2 4.5 

14 7.7 3.9 1.0 4.9 

15 3.5 4.0 1.3 4.0 

16 6.6 4.1 1.0 4.9 

17 6.4 4.2 1.4 3.7 

18 7.6 4.3 1.3 4.2 

19 6.6 4.4 1.5 4.6 

20 6.5 5.0 1.5 2.3 

21 10.1 5.3 2.1 5.1 

22 11. 8 5.8 1.5 4.5 

平均 6.4 3.8 0.6 5.0 

表4 オウバク末で偽和された市販オウレン末の試験

成績

試料 I;!;e-，h¥"n.)r-P'-e'-I 八 Ill;fd'""A'::".，~< J.JI-rr: /'-.1 
恥|乾燥減量|灰 刀;由民不溶性灰分|ベルペリン合量

1 7.5% 4.0% 1.0% 0.9% 

2 5.0 4.5 0.6 3.3 

3 4.3 4.6 0.5 4.9 

4 5.8 4.7 0.2 6.5 

5 6.3 4.8 0.7 4.3 

6 4.4 4.9 0.3 4.8 

7 4.8 5.4 0.9 2.8 

8 3.5 5.7 1.2 2.9 

9 2.8 6.5 1.8 2.6 

10 6.6 7.6 2.4 3.9 

11 7.8 8.0 3.7 2.4 

12 4.9 9.2 1.5 2.2 

平均 5.3 5.8 1.2 3.5 

カノコソウ(切 1，末 3)

試料の精油含量はいずれも少なく，まに粉末で灰分

が規定をこえるものがあった.

カノコソウには数種の品種があり，かつて神奈川県

下で栽培されていたカメパキッソウが著名で精油含量

も3，...， 5%と高いが収穫量少なく栽培しにくい欠点が

あったので，現在北海道では収穫量多く栽培容易なホ

γ カイキ γ ソウの「タコJと「ボタン」と称する 2栽

培品種が栽培されている.現市場品はこの北海道産で、

占められ，精油含量は 1，....， 2 %4)で日間8の規定l乙適

合しない，そ乙で、精油含量規格は者iエタノーjレエキス

含量など適当な規格l乙改訂する乙とが望ましい.

カンゾウ(切 9，末11)

カンゾウの年間輸入量は約 6，000トンで医薬用とし

ては250~300 トンが消費され，そのほかはグリチルリ

チン酸およびその誘導体製造用である.最近，チクロ

の禁止により天然甘味料として需要が急増し，医薬用

としてもカンゾウ特有の解毒，抗炎症作用が薬理学的

に認識されるようになり輸入量が増加している.底薬

用として使用されるものは中国産に限られ東北産80

%，西北産15%，粉末用の皮去りが 5%程度である

が，皮去りは最近輸入が激減し，香港で西北産を加工

している.成分抽出および誘導体製造用は中国新彊産

3，000トン，アフガニスタン産2，200トン，ソビエト産

1，500トン， イラン産1，200トンなどがi治入され， これ

らの価格は中国東北産の約1/3，...，1/4であるわ‘

試料のうち切断品はすべて皮付で，粉末は皮付 1種，

皮去2種が表示されているのみでそのほかは皮付きま
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7こは皮去りの表示がない.日局 8では同一品目中に灰

分および酸不溶性灰分が別個の規格値として規定され

ているが，水製エキスは同一規格{直である.しかし，

皮去りはほとんど輪入がなく，また最近皮部の成分が

研究されあの薬理効果も期待される乙とから規格値は

皮付を主体とし皮去りも含めて一体化を考えてもよい

のではなかろうか.また現行の別個規定を必要とする

ならば表示l乙対して何らかの行政指導が望ましい.な

お，局方lこは規定されていないが品質評価上，グリチ

Jレリチン般の含量測定も必要であろう.

ケイヒ(切10，末38)

医薬用以外l乙香辛料として需要多く，中国産800ト

ン，北ベトナム産200トン，台湾産100トンが輸入され

ている2) 医薬用としては芳香，甘味および辛味がと

もに強く，渋味と粘液性の少ないものが良品とされ，

カンファー臭のあるものまたは粘液性の強いものは医

薬用に適さないといわれている.

粉末で、灰分が規定を乙えるものが 9種あった.切断

品で精油含量が1.5~3. Oml/50 gの高い含量を示すも

のが2種あったが，それらの精油はGC(2%PEG，

Col. temp. 60-2200
) の結果， cinnamicalclehydeを

主成分としそのほかの成分 U豆常の精油合室 (0.5~

1.01111/50 g)のものと大差は認められなかった.

ゲンチアナ(切 2，末 8)

ゲンチアナは南ヨーロッパ各国Jこ産し，わが国へは

主としてスペイン産が年間約 120トン輸入され，品質

は比較的安定しており，試料は性状その他特K異状を

認めない.

ゲンノショウコ(末 2)

ゲンノショウコは家庭菜原科として需要があり国産

を主とするが，わずかに輸入品もある.茎葉Jこ軟毛が

あり，芸は直立せず地表をはう習性があるので、土砂が

付着し易く，灰分および酸不溶性灰分lこ問題点がある.

粉末としての流通性はあまりないようで，試101の灰分

は規定以下であるが，酸不溶性灰分は規定をこえ土砂

混入を示している.なお，市場品はほとんど野生品が

小中学生および農村老人会などの人々によって採取さ

れているもので，地下部を合んだり，調製法がよくな

いため芸葉がかっ色になり菜が脱落したものなどがし

ばしばあるので、注意を要する.

コウブン(切 5，オミ4)

韓国から年r1il80トン輸入されている.粉末で lf盈灰

分が規定をこえ，その灰分は灰かっ色を豆:しJ土砂の混

入が疑われるものがあった.

コウボク(切3，末 3)

わが国で約 100トン生産され，約30トンが輸入され

ている.試料は性状その他異状を認めないp

シャクヤク(切 8，末14)

北海道，奈良，鳥取などで約40トン生産されるが，

中国および特閣から約 100トンがi倫入されている.わ

が国で生産されるもので湯通しして乾燥したものを真

坊と称し主として輸出用に向けられ，製薬原料用とし

ては安価な中国産などが用いられている.

試料中灰分が規定を乙えるものが9種あっ1こが，中

国産は一般に灰分が多く，特l乙品質の悪い細いものが

高い値を示している.最近有効成分が研究o) され，そ

の薬理作用も解明されたので，有効成分を t+}1:f~!{とする

化学的な品質評価も必要である.

ショウキョウ(切 7，末 7)

わが国各地l乙栽培されるショウガは主として食Fi'Hこ

供され，医薬用は中国およびインドなどから*記入され

るものが多い.

日局 8のショウキ豆ウは漢方の乾生菱で，市場品は

j支をはぎそのまま，または縦割りにして乾燥したもの

で，石灰をまぶして速かに乾燥したものもある.試料

の切断品で灰分が 8.79らのものがあっ7こが，タi、函lこ石

灰をまぶしたものである.

ショウマ(切 4)

日本産の和升麻(黒升麻)は CimiczfllgaSillljJlt!.T 

Wormskの1、良茎で、あるが，現在ほとんど市場性なく，

中国および北朝鮮に分布する c.dallllrica Maxim. 

の根茎を調製した北升麻が主として用いられている.

井上ら Q)は両者の成分を研究し，共通成分としてferuic

acid， caffeic aciclが合まれているが，北升府:こ合ま

れている isoferuicacid はろ紙クロマトグラフィー

およびTLCによって和升麻から検出されなかったと

報告し，漢方処方lこ配合される升!誌に再者のいずれを

用いるかによって治療効果も変ってくるのではなかろ

うかと指摘している.

試料は日本illitこ比しやや強し \!~P，かっ色を主し?井上

らの方法によってTLC (メタノール抽出ìí~ ， Silica-

gel HF254， benzen: dioxane AcO H=90 : 25 : 4， 

UV，_.NH3-トUV)を行ない， i芸品の和升庶および北

升麻と比較倹討した結果，全~jt料が中国北チlP.:l~で、あ

った.

センキュウ(切 8，末16)

北海道で約 230トン生産され，そのうち約 130トン

カ>qi命出されている.日本産センキュウの基以i古物!土木

島ら 10) t乙よれば中国産と相遣し，現在の Cnidium
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officIl叫ん Makinoの学名に問題があり COllIoseliuJlI

属が支持されている.

試料中切断品lこ異状は認められないが，粉末l乙灰分

が規定をとえるものが 5種あって，乙れらの灰分はい

ずれも灰黒色を呈し，酸不溶性灰分も多く，明らかに

土砂が多く混入しているものである.

センブリ(全 3)

試料は全草で苦味も強く，基原および品質l乙問題は

ないが，市場にはまれに中国産または韓国産と称する

ものがあり苦味が弱く薬用としない.最近，需要の増

加と生産が徐々に減少している乙とから価格が著しく

高騰し，市場のセンブリ末には ζれらのものまたは延

命草末などが偽和されているといわれ，またセンブリ

の国内生産量をはるかに上回るセンブリ末が流通して

いるともいわれている乙とから，ある程度乙の事実の

しているのではなかろうか.著者の経

験によれば延命草末は炭酸水素ナトリウムと配合し，

数日を経過すると苦味がほとんどなくなるので，延命

草末で偽和されたセンブリ末を用い，日局 8のセンブ

リ・重曹散を調製した場合には数日にして苦味が弱く

なるので識別の一方法となる.

日局 81こ規定するセンブリ Swertiajaponica Ma-

kinoはわが国特産の越年草といわれ，韓国産は苦味

弱く薬用l乙用いられないムラサキセンブリ S.pseudo-

chinensis Haraとされている.しかし，近年，韓国産

センブリと称するものに形状が S.jゆonica 1(.類似

し，苦味もかなりあるものがあり，乙れより得た種子

で、東京都薬用植物園小林主査の協力!とより栽培試験を

行ない基原について目下研究中である.

ソウジュツ(切10，末14)

ソウヅュツはピャクヲュツとともに71t類生薬として

漢方製剤l乙繁用される要薬で，日局 6で71tはオケラの

品名でオケラ Atractylodesjaρonica Koidzumi の

根茎が規定され，日局 7第2部の昭和46年改正以来基

原的lこソウヲュツとピャクジュツに区分され，別品目

として規定されている.

Atractylodes 属は東亜地域にのみ分布する植物で

3種2変種がある.乙れらを日局8によって区分すれ

ば，ソウツュツの基原はホソパオケラ A.lancea D. 

C.，シナオケラA.lancea var. chinensis Kitamura， 

ナンマンオケラ A.lancea var. simplicifolia Kita-

mura，ピャクジュツの基原はオケラ A. japonica 

Koidzumi，オオバナオケラ A.ovata A.P.D.C.であ

る.わが国民はオケラが野生しているが，市場性がな

く，市場の71t類はすべて中国，北朝鮮または韓国から

輸入合れたものである.

7比類は産地，集荷地などによって多くの呼称があり?

ζれら現産地で、の名称がわが国市場の流通名と一致レ

ないこともあって，市場品の名称ははなはだしく混乱

し，一部のものを除いて外観による識別はきわめて困

難であるので，市場では日局の基原l乙従った区別が正

しく行なわれていない.そ乙で著者等は1968年以来市

場品を調査し， TLCおよびGCによる基原的識別法

を研究した11-ω.

著者等の識別法l乙従って試料を基原的lこ考察し，灰

分および精油含量を測定した結果は表 51乙示す通りで

あるが， 9種が A.japonicαl乙基づくピャクジュツ

であった.日局 8ではピャクジュツの確認試験および

ソウジュツ中l乙混在するピャクジュツを検出する純度

試験として，ピャクジュツの精油成分である atrac-

tylonがパニリン・塩酸試液によって紅色を呈する反

応を応用しているが，ピャクジ旦ツの精油含量によっ

て呈色が不明確である.また，ソウジュツに atrac-

tylonを含有するものがあり， TLCP:'よれば atrac-

tylon以外に同様の呈色反応を示す物質が含まれ，も

のによってはこの物質が atractylonよりも含量多く"

強い呈色を示すので，乙の長色反応は両者を識別する

適当な方法ではない.著者等の方法15)は atractylon.

atractylodin， hinesol eudesmol，などを主な指標と

してその他の成分も TLCまたはGCによって総合的

比比較検討するものである.

表 51乙示す如く，ソウジュツの精油含量lこ大きな差

があるが，著者等の調査によれば，わが国市場で、 A.

lancea!(.基づく古立蒼7ftは切面から白色綿状結品を析

出する良質のもので，精油含量は 2.5....，3.5mlj50 g， 

A. lancea var. chinensis 1(.基づくと推定されるもの、

は 0.7，....，1. 5mlj50 gであるが，A. lancea var. sim司

plicifolia !乙基づく北朝鮮産の7止は0.3mlj50g程度で

日局 8!(.適合しないものである.

ダイオウ(切17，末37)

日局 8は Rheum属 Palmata-節の薬用種の 3種ま

たはそれらの種間雑種を規定しているが，わが国に年

間約 100，....，120トン輸入されている大黄は R.offici-

llale Baill !(.基づく雅黄のようである.また，近年信

州大黄として栽培されているものは朝鮮大黄の基原で

ある R.coreanum N akai系であるが，まだ市場性が

ない.

日局 8では純度試験として Rhaponticα節植物lこ基

づく非薬用大黄(土大黄など〉をTL C 1(.よって rha-

ponticinの青紫色けい光をチェックしている.試料中
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表 5 市販ソウジュツの試験成績

形態市|灰分!精函函百五戸~_::: 1 同凶a批耐t廿r悶一 i凶hi凶凶1吋由巾iむ泊n叩
l 日0山0凶1. I t;/¥..JJ 1

1i
=Jjj:Q O 1i1-..1附仰イ仏人聞Itげylのon¥ t匂yr印了刀od出1日in1111 Ile~Ul 1" mol I 基原植物 !日局 8区分

1 6.持2 /520.g 7 
十 + 十

2 6.2 3.2 + + 十

3 6.7 3.2 十 + 十

4 6.0 2.9 十 + 十

切断
5 6.7 2.7 十 + 十

6 7.0 3.8 十 + 十

7 5.8 3.1 + + 十

8 5.7 1.0 十 十

9 5.3 0.3 十

10 5.6 0.2 十

11 8.9 2.5 十 十 十

12 9.6 2.2 十 + 十

13 7.2 2.2 十 + 十

14 6.7 2.4 十 + 十

15 5.5 2.8 十 勾十 十

16 4.7 0.6 十

粉末
17 6.6 0.4 十

18 5.3 0.6 十

19 5.7 0.7 十

20 6.1 0.4 十

21 7.5 0.5 + 
22 6.9 0.8 十

23 6.1 0.4 十

24 5.9 0.3 十

6種が乙の反応を呈し非薬用のものであったが， ζの

TLCはスポットがかなりテーリングし，また類似の

けい光を示すスポットが隣接して表われるので，試験

J乙際しては著明氏 rhaponticinのけい光が表われる土

大黄または和大黄，あるいは ζれらのエタノール浸液

でTLCを行ない，薄層板のけい光部分をかきとりヱ

タノールで、抽出した rhaponticin溶液を対象として同

時展開し比較する必要がある.

このほか，近年潟下効果を代表する成分としてセン

ナ葉などに合まれている sennosideA がダイオウi乙

含有されていることが研究されその化学的定量法およ

び生物学的検定法も確立されたので1へこれら薬効l乙

直接関係ある品質評価も必要である.

ドチクセツニンジン(切4，末 2)

チクセツニンジンはわが国各地lζ産し，一部がニン

ジンの代用として用いられている.灰分が規定をこえ

るものが切断品および粉末比各 1種ずつあった.

チョウジ(全6，末10)

年間約 180トン輸入され，医薬用以外l乙香辛料とし

十

十

+ 
十

+ 
+ 
+ 
十

十

十

十

十

十

¥ 

十

十

十

十
Atractylodes lancea 

ソウジュツ
十

十

十
A.lanceαまSたlSはA.lancea

+ var. Chinen 

}A 附 III

十

+ 
十

十

十

A. japonica ピャクジュツ

)A JG…m 叫 lici-
./oli.α )ソウジュツ

ての消費が多い.

全形生薬lζ問題はなかったが，粉末のうち灰分で 2

種，酸不溶性灰分で3種がそれぞれ規定を ζえ，また

精油含量の少ないものが4種あった.

トウキ〈切11，末 9)

トウキは北海道で約 120トン，奈良県で約 5トン生

産され，韓国から約20トン*自入されているわ. 日局 8

は奈良県産の大和当帰(大深当帰〉を規定し，北海道

で栽培されているものはホッカイトウキ Angelica 

acutiloba Kitagawa var. sugiyωJIαe Hikino であ

り，韓国産のものはかつて大和種の種子がi愉出合れそ

れから栽培されたものといわれている.

奈良県では一部ホッカイトウキが栽培され，種間雑

種もかなり多く，純系の大和当帰が次第に少なくなり

つつあるという.奈良県産の北海当帰は大和当帰ょう

の栽培および調製がなされているので，外観性状がき

わめて類似している.真正の大和当帰は帯赤かっ色を

呈し，甘味があるが，奈良県産北海当帰は色調がやや

淡く，甘.，床が乏しい.しかし，同時に両者を比較対照



100 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

しなければほとんど識別困難である.北海道産は細根

がほとんど除かれたもので，外面思かっ色を呈し識5JIJ

は容易である‘両者の化学的識別はきわめて由主主で，

日局の韮原規定も一考を要すると考える.

粉末試料 Jこ灰分および般不溶性灰分が規定を乙える

ものが多く，水洗不十分による土砂の混入が考えられ

る.

ハチミツ (8)

レソツレシン呈色反応を示すちのが3f重あった. この

反応は日局 7まで、人工i!I.三化地の検出法とされていた

が，必ずしも人工転化糖!こよらず，小分け!こ際して加

熱によって生成する 5-hyclroxymethylfurfral (以下

H l\!I F と lH'~す)によっても呈色を生ず、る. HMFは天

然ハチミツ中にも御室Jこ存在し，増加iの要因としては

力点ふ限度，貯施中の経時変化などがあげられる.乙

の反応は;山由;こ使用するエーテ jレ;こ添加されている酸

化防止荊が反応を妨害するので、必ず‘蒸留精製したもの

を，塩肢はなるべく開封直後の特級品を，またレゾル

シンは無色のものを用いなければ呈色が1"::.'1，¥だい色を

帯びfこj赤色となり判定が不明確となる.

近年，人工甘味料が問題となり，いわゆる自然食品

の流行によって，甘味，滋養強壮を目的として消費が

急唱し，昭和47年には年間約23，000トンが輸入されて

いる.食品関係では FAOjWHOの暫定規格および

わが国の全国ハチミツ公正取引協議会の公正競争規約

などによって品質基準が定められている.著者等は先

に市販日本薬局方ハデミツの品質評価について報告17)

したが， HMF定量i直とレソツlノシン呈色反応は必ず、し

も平街関係にないが FAOjWHOの暫定規格 (4mg

j100g)以下の低限度でも悶性となり，かなり厳格な

反応である. TLC によってlWb¥組成を検討した結果に

よれば，グルコースとフノレクトースの比率は密日原によ

ってかなりの11屈があるために品質評価の対象になりに

くいが，シュクロースまfこはマルトースなどがかなり

多量に検出されるものがあり，麦芽分解の水あめなど

を偽和した疑いがあるものがあった.

日日Jで、規定しているハチミツは巣から遠心分離し，

異物を泊ごしたままのもので各種の活性があり，栄養

価の高いものである.しかし，市場品の多くは/J党色，

脱臭，濃縮などの加工を施!ノ各種のものをブレンドし

たもので，単なる糖液!こすぎないような!惑がある.天

然のハチミツlこは熱lこ不安定な抗菌物質や αーアミラ

ーぜなどが合有されており， F AOjWHOの暫定規格

ではひアスターゼ、活性を規定しているが，加熱度のチ

ェック法として一考を要する，

ピャクジュツ(切11，ヨiミ8)
ソウジュツと同様に流通名l乙混乱がある.わが国で、

はAtractylodesJaponi仰の肥大し油分の少ない根茎

の外皮を斜し 1だものをピャクジュツ，老成レ油分の多

い根茎を外皮をつけたまま調製してソウジュツとして

中国産ソウジュツlこ代用したので，閉じ基原lこ基づく

生薬l乙別種のよひ;!f，をつげる習慣が生じ，現在でも外

皮をつけたものはソウジュツで，外皮を除いたものを

ピャクジュツとする外観による識別法が残っている.

日同 8では .1'1.Jap似たα民基づくものをワピャクジュ

ツ，A. o'vata !乙基づくものをカラピャクジュツとし

て規定しているが，カラピャクジュツは高価で流通が

きわめて少なく，市場の大部分は北朝鮮または韓国か

ら輸入された，;-1.ノ;apollicatこ基づくもので外皮を除

いた不整塊状のものと外j支をつけたままの細長い結節

状のもので， }支付きのものがしばしばソウジュツとし

て誤って流通している. ワピユク乙少Fユツの特{徴段はl破j政Z折

面がきわめてせんい性で

てもi油由室のかつ色変化が}起也らないζ とでで、ある.

試料は大部分がワピャクジュツで，カラピャクジュ

ツは認めなかった.基原の乙となるものとしては北朝

鮮西部から中国東北地区南部，山東半島l乙分布する

A.lancどαvar.simtliclfoliαl乙基づくものが 3種あ

っTこ.

著者等の調査によればワピャクヅュツは 1. 0~ 1. 5 

mlj50 gの精油含量であるが， カラピャクジュツは

0.5-1. Omlj50 gである.

ボウイ(切 9)

アオツズラフジ CoclIlustriloblls DC Iこ基づく木

防巴と中国産のシマハスノハカズラ Stψhania tet-

randra S. Moore I乙基づく漢防日(粉!坊己〉が 1種

ず、つあったが， ζれらは日局 8t乙規定するものではな

い. ボウイは日局 7の2部i侶日印j版坂までで、カンボウイ (1漠莫防防
4 

己〉 と名づづ、けられてい1にこので

苦乱Lカがfある.

ボタンピ(切16，末 7)

ボタンピは奈良県などわが国で約 8トン生産され，

i時国および中国などから約四トン*品入されている.近

年，西成丹皮と称され基原不明のものがしばしば中国

から輸入されているが，乙のものは半管状で，長吉 3

""" 7 C111， J享さ 1""2 111m， 外面は暗かっ色，内面は

灰かっ色~淡紫かっ色を呈し縦じまが認められ，日局

8の確認試験を行なうとき，淡赤紫色または淡緑かっ

色を呈する.試料のうち切断品および粉末の 1種ずつ

に同様の反応を呈するものがあった. 木島らm は
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paeoniflorin， paeonol， paeonoside を指標としてT

LC，確認試験， paeonol合量からボタンピの化学的

品質評価について報告し，その中で西康丹皮は日局 8

の確認試験{こ合格し得るとし， TLCで西康丹j支は邦

産および特閏産ボタンピと若干の差が認められ， pae-

ono1は西康丹皮Jこ少なく，邦産および'1母国産ボタンピ

l乙多く含まれる傾向にあるのに対し， paeoniflorinは

その逆であり，また分取TLCによって paeonolを

定量した結果，邦産および韓国産ボタンピは1.8--1.9

%であるのに対して西康丹皮は 0.4%以下で品質が劣

るとしている.

前記の確認試験lζ問題のある試料の 21m:はSilicagel

G plate を用い，メタノール抽出!?夜を i'5Iiィ友とし，

chloroform : methanol (3: 1) を展開溶媒とするT

LCおよび木島らの酢酸エチル抽出!被を検討えとし，

toluen : ethylformate formic acid : chloroform 

(5:6:3:6)を展開溶媒とする TLCを行なった

結果，スポットの濃淡によって paeonolがボタンピlこ

比較して少ないことが認められ，田康丹!支であること

が判明した.

マオウ(切 7)

マオウは主として中国産，まれにインドおよびパキ

スタン産が輸入されているが，インドおよびパキスタ

ン産が比較的総アルカロイド含量が高いようである.

試料は総アノレカロイド含量など特l乙問題はなかった

が，最近の輸入品で含量が規定の 0.7%未満のものが

多いといわれている.

日局 8の定量法はアンモニア水の量が少ないために

抽出されにくく， また O.02 N~包酸 25m1 では計算上

1. 65升以とは定量で、きないので，アンモニア水の量を

5~8mZ~こ， 0.02N塩酸25mlを0.05N塩酸20mlにそれ

ぞれ改正するか， もしくは日局 8法は操作が繁雑で時

fi¥1を安し，データーのばらつきが多いので，試料の乾

燥を日局 81こ従って行なったのち，日局 6の定霊法l乙

従って実施した方が誤差も少なく能率的と考える.

ヨクイニン(末 8)

全試料とも性状，確認試験および純度試験において

異状を認めなかっTこ.

総括

1)輸入生薬でま原植物が日局 8(こ規定されていな

いものがしばしばあったが，外国!とおける分類方法や

名称と日局 8のそれとがζ となる7こめ，または改正前

の局方名と現行局方名がことなるために，国内流通過

程において名称の混乱をき1こしたものと考えられる.

2) 日局 8~乙は数種の基原植物または「その他同属

植物Jなどの表現で，通例，同様の成分薬効を有する

生薬として用いられる基原植物を規定しているが，薬

効評価の面から，使用目的によっては基原を明らカ、lこ

して使い分けをする必要がある.

3) 日局 8の規格値のうち特に灰分が，市場品の実

態と合っていないものがある.無論，いたずらに粗悪

な流通品に合わして規定をゆるくする乙とには問題が

あるが一部改訂の必要がある.オウバクのように規定

がきびしすぎるもの，また必要以上にゆるいものもあ

る.

4) 粉末生薬の品質が一般i乙全形~切断生装Jこ比~3ど

して劣っている. 日局 8の粉末生薬は日同 8!乙適合す

る全形~切断生薬から製造することとし，別lこ規定す

る志ののほか， 乙れを製製-するJκこ用いた全形~切i断却新i生薬

中;に乙合まれていない組織の1破波):こ4七 ;

7たこはその他の異!故向jをを3合まないとし，干青lrll合量のように

製造工程[1=1:1やむを得ず減少するもの以外は，成分合室，

灰分，西支不溶性灰分などの規格簡は原料と同一に規定

している.しかし，全形または切断品としては外観上

商品価値の劣るもの，または切断生薬を製した[{;jミの粉

末状になったもの，あるいは成分合量等が局方に適合

しないものなども適当にブレントして，最終的J乙局方

の規格lこ合わして粉末を製するなどの行為が一部行な

われている模様で， {回絡高騰のためかオウレン末l乙オ

ウバク末が偽和増量された悪質な例もあった.同一品

目の切断品と粉末の灰分または酸不溶性灰分を比較す

るとき，一般に粉末の方が高い値を示し，品質の惑い

ものまたは切断品を製する際に粉末状になった部分の

ように土砂を多く合むものがかなり使われているもの

と推定される.

l技不溶性灰分の規定は元来，根茎または根などで調

製中ある程度混入がさけられない土砂の限度を規定す

るものであるが，粗悪品の流通防止および品質確保の

見地から粉末生薬にはできるだり規定する必要があ

る.

5)品種によっては試料数が少ないため，本報の研

究を3通じて流通市Jm品のすべてを評価するには多少の

危険性はあるが，昭和 46，...，48年の聞の流通品につい

て，ある程度の評{聞ができたものと考えられる.品種

によってはその後の流辺事情によって品質に変動をき

たしているもの，または偽和等の悪質なもの!と対する

適切な行政指導ならびに取締りによって流通品がよく

なっているものもある.

原料生薬の品質評価は単l乙理化苧的，生物学的試験

にとどまらず，絶えず流通事情を調査し，輸入品など
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は現産地，集荷地，船積港などをチェックし，さらに

相手国との国際関係なども参考lこしなければならな

し"¥

6)具体的lこは各品目ごとに記したが，取扱業者の

問には「生薬は特別扱いであるJという従来からの誤

った観念、が依然として残り，五感による識別のみに頼

る傾向があり，試験室はあっても取扱い商品の品質に

有効に機能レていないためか，かなりの粗悪品が認め

られた.

すでに，流通生薬の品質を確保するために昭和47年

12月23日薬監第335号薬務局監視課長通知「品質の粗

悪な生薬の流通防止について」により自家試験実施の

不十分が指摘され，引き続き，昭和48年12月10日薬発

第1216号薬務局長通知「生薬の取扱いに関する薬事法

の適用範囲について」および昭和49年2月4日薬監第

20号薬務局監視課長通知「生薬の取扱いに関する監視

指導上の措置についてJで示されているように，生薬

l乙対する行政上の取扱いが一般医薬品なみになったこ

とは，医薬品の製造原料である生薬の品質確保上当然

の措置である.
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毒物または劇物を含有する家庭用品の試験方法

に関する研究 cn) 
市販婦人および乳幼児用肌着中の

ホルムアルデヒドについて (2) 

吉原武俊ネ奥本千代美中寺島 潔*

長 111鳥真知子*遠山逸雄中西川洋一本

Studies on Examination Method of Household-necessities 

Containing Poisonous Chemical Substances (n) 

Determination of Formaldehyde in Commercial Underwears 

for Ladies and Infants ( 2 ) 

TAKETOSHI YOSHIHARAヘCHIYOMIOKUMOTOヘKIYOSHITERASHIMA * 
MACHIKO NAGASHIMAヘITSUOTOYAMA * AND YOICHI NISHlKA W A'ド
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It has been concluded in the previous report that different content of formaldehyde in cloth 
'samples resulted from pH and temperature conditions in tests. 

The further study on determination from clothes was discussed in this paper. 
The results obtained are summarized as follows : 
1) Distribution of formaldehyde content in clothes had a wide range， but deviation of measure目

ment was observed smaller when test clothes was cut larger than 5 x 5cm in size. 

2) Although there was no difference of formaldehyde content between the control extract and the 

solution after dialyzed， the content in dialyzed solution was shown slightly smaller by the steam-
distillation. 

3) When sample was kept at room temperature， formaldehyde content in the extract showed a 

tendency to decrease and ratios， the above-noted content to that before steam-distillation， were 

also decreased. 

I はじめに

一般消費生活の用に供される家庭用品に各種の有害

物質が含まれているが，著者らはこれら有害物質の試

:験方法について研究し，前報1)で婦人および乳幼児用

肌着中のホ jレムアノレデヒドについて，抽出条件および

各種定量法の検討を行い市販品中のホノレムアルデヒド

含有量を調査した結果を報告した.その中で抽出方法

およびその他の試験条件が乙となる場合，ホノレムアノレ

*東京都立衛生研究所理化学部医薬品研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

デヒドの測定値l乙変化がみられたが，乙れは試料中l乙

遊離状態で残留しているホノレムアルデヒドのほかに，

試験操作中に樹脂の分解によって生ずるホルムアルデ

ヒドによるものと考えられる点を指摘した.

ホルマリン樹脂加工布中の遊離ホルムアルデヒドの

測定は種々試みられているが日〉遊離状態の正確な定

量は容易でなく，繊維中の遊離ホルムアルデヒドをい

かに定量的に抽出し，かつ精密に測定するかが問題と

なってくる.ホルムアルデヒドの抽出方法を大別する

と次のようになる.

f直接法一抽出被の混濁

(液相法{ 不純物の影響

抽出法~ l蒸留法一抽出液中の樹

l気相法 脂の分解
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気相法はi夜相法l乙比べ操作が複雑であり，試!段l乙長

時間を要し，液相法では試料を7}:1こ浸演して抽出する

ので，加工布に存在する遊離ホルムアルデヒドのほか

に，未反応のもの，または樹脂化反応の際lこ繊維と強

力!こ結合しなかった低縮合樹脂などが脱躍し，試験法

Jこようでは，これら脱離樹脂の分解によって生ずるホ

Jレムアパノデヒドを加算した測定結果を得ることもあ

る.

そこで著者等は各種抽出液を直接測定した(直と水蒸

気去官後の測定値との比率が等しい場合はほぼ遊離ホ

ルムアルデヒドのみを測定していると考えられる ζ と

に注目して，各抽出液およびそれらを 115-bで述べる

条件で処理した液について，上記比率の測定を試み

た.また試料中のホノレムアノレデヒド測定値は，樹脂の

種類および樹脂加工条什二などトめにかなり影響される

ことが考えられるので，市販樹脂加工繊維製品のほか

に繊維加工用樹脂を用いて実験的民加工調製した自家

製樹脂加工布について比較実験を行い，併せて拍出液

中lこ脱離してくる樹脂の除去方法，試料上におけるホ

ルムアルデヒドの深度分布および経時変化等について

も検討を行った.そのほか前報にひきつづ、き，アセチ

ルアセトン法10)1こよう市販婦人および乳幼児肌着62品

目についてホパノムアノレデヒドを定量したので，報告す

る.

E 実験の部

1.試薬

a. ホjレムアノレデヒド標準原被(HCHO:約2.59の

b. ホルムアノレデヒド標準溶液(HCHO:約 100μgj

ml) 

c. アセチルアセトン試薬(衛生試験法ω〉

d. フロログルシン試薬 (J1 S戸 L104111)) 

e.O.01%非イオン系j芝透剤溶液

f. ホノレマリン樹脂

住友化学工業株式会社製の織維加工用樹脂

Sumitex Resin NS-1spe (グリオキザーノレ樹脂〉

ク M-3 (メラミン樹脂〉

ク 901 (エチレン尿素樹脂〉

I! ULW(尿素@メラミン・ホルマリン

初期縮合物〉

a~e は前報1) I乙準じて調製する.

2.装置

目立自記分光々度計 E P S-3T型

3.試料

婦人および乳幼児用肌着都内のデ、パートまたはス

パーマーケットにて昭和48年7，...，11月の間に購入した

ものである.

自家製樹脂加工布 無加工綿ブロードを用い，

Table 1 ~こ示した組成の樹脂浴に室温で、 1 分間浸し，

平板上l乙広げローラーで余分の液を絞ったのち(絞り

率約809の， 80
0

， 3分間前乾燥し， 1500， 3分間の熱

硬化(いわゆるキュアリング〉を行なって調整する.

乙の加工条件は住友化学工業株式会社の方法12)および

近藤らの方法呂〉を参考lこしたが，実際に工業的lこはお

おむね次の 5工程Jこよって加工されている.

1)処理浴の調製

2)布地への処理浴のぬ充

3)前乾燥

4)熱J琵化

5)洗浄および乾燥仕上げ

乙乙では 5)の工程を省!日告した.

Table 1 Composition of Paclding Bath 

Bath volume 
(ml) 

S.R.=Sumitex Resin 

4.樹脂量の測定

300 

300 

300 

300 

J 1 S-L104pDIこ従い測定した定着樹脂量をもっ

て表す.

5.試料中のホルムアルデヒド定量法

a ホルムアルデヒドの抽出

試~Sl上任意の部分から 5 x 5，....，10x10cmの大きさ

の範囲で、試料片を切りとり，共栓試験管lこいれ水 100

mlを加えて密栓し， 60
0

の水浴中で30分間振とう抽出

し温時ろ過する.

b 検液A，ミリポアフィルターる液A-vc，A-ylIf. 

AべTS および透析処理液A-Diの調製

aで得た抽出液の一部を必要に応じて遠心分離レ，

澄明な溶液を検液Aとする.同じ抽出減の 20.......50ml

をとり，東洋ミリポアフィ JレターVC(干し径100nm)，

VM  (干し径50nm)およびVS (孔径25nm)を用い

てろ過し澄明な溶液とし，乙れを検液 A-vc， A-yIvr 

およびA-vsとする.また，同抽出計三を 10......，20mlと

り， Visldng company製のセルロース透析Jl莫により，

一定量の水を外液とし，約16時間透析し，乙の外11支を

検i夜A-Di とする.乙れらは直接測定の検液とする.
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は前報1)のように細切レた試料を適当主秤りとる方法

をやめ，試料上の任意の部分から， 5 x 5 ~10X10cm 

の試料片を切りとり，乙れを抽出するように改めた.

25， 1974 報年Of Wr 
」一

万ミ東

Sample Size and Deviation of 

Formaldehyde Value 

12 

2.52 

52 

102 

5.35 

4.84 

3.80 

3.56 

43.64 

37.42 

34.87 

24.26 

815 

773 

918 

681 

Table 2 

6-2 市販樹脂中のホルムアルデヒド

市販のホルマリン樹脂 SumitexResin (以下S.R.

と略す)N S -1， M-3， 901および ULWの一定量を

200

の水lこ溶解し，樹脂 1g当りのホルムアノレデヒド

を測定した結果， S. R.-N S-l(グリオキザーjレ系〉

からホルムアルデヒドはほとんど検出されず， S. R. 

-ULW (尿素@メラミン・ホルマリン初期縮合物)，

S. R. -901 (ヱチレン尿素樹脂)， S. R.-M-3 (メラ

ミン樹脂)のJI即こホノレムアルデヒド合有量が多く，ま

た水蒸気蒸留の前後における測定値の比は同じJI慣に大

きくなった.

6-3 自家製樹脂加工布中のホルムア)["デヒド

3 tこ示した方法lこ従って調製した自家製樹脂加工布

中のホルムアノレデヒド吾測定し，別lこ樹脂量は J1 S， 

2.18 16.85 774 St. 

S.R. ULW 5ωR. 901 
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c *会液 B，B -YC， B -VM.， B -YSおよびB-Diの

調製 (bにおける各検液の水蒸気蒸留〉

検j夜A~A-Di の 1O~50ml を 500mlの蒸留フラス

コにとり， 20%リン酸 1mlを加えたのち，前報1) I乙

従い水蒸気蒸留を行なった留液を桧液 B，B-vc， B-

VM， B-vsおよび B-Di とする.

d ホルムアルデヒドの定性および定豊試験法

検波A~A-Djおよび B~B-Diについて，前報1)1こ

準じアセチ Jレアセトン法でホパノムアルデヒドの定性お

よび、定量試験を行なう.

6.実験と結果

6-1 試料採取部位および試料布の大きさによるホ

ルムアルデヒド測定値の変化

試料上のホノレムアノレデヒド濃度分布を検討するた

め，ベンベルグ製市販婦人用スリッフ。から不規則lこ1

x 1， 2.5X2.5， 5 X 5，および10xlOcmの大きさ

の布片各10枚を尿取した. 1枚のスリ γ プからすべて

の試料を採ることが望ましいが，量の関係上回一商品

を2枚用いた.各々の試料片中のホルムアノレデヒドを

測定した結果，試料片の大きさを 5x 5cm以上にす

る乙とによって，ホノレムアルデヒド測定値の変動係数

を少なくすることができた (Table2) 

椋t~t(二は向試101 の抽出法を等量ず、つ10回水蒸気蒸留

した留液10本を用いた.

つぎに，向スリップを10x10cmの大きさにとり，

そのまま抽出した場合と，細切したのち抽出した場合

のホパ/ムアノレデヒド測定簡を比較したところ，有意の

差が認められなかった.

乙れらの実験結果より，ホ Jレムア Jレデヒドの抽出l乙

80 

Fig. 1 EIfect of Extracting Temperature on the Formaldehyde Content from Clothes 

A and B : the values of formaldehyde before and after steam-distillation of the extract 

ιω もO

temp. (OC ) 
80 40 60 

temp. (OC ) 

20 
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Table 3 Formaldehyde Content of Resin Solution 

and Cross-linking Finished Product 

Resin solution Finished product 
Resin 

HCH μO g/gi |SD .D ResinlHCHO 
?も μgjg

S.R.NS-1 。
S.R.M-3 154，100 1.46 11. 0 1，250 

S.R. 901 237，600 1. 84 9.6 2，860 

S.R.ULW 475，200 1. 96 10.2 2，480 

-L1041 I乙基づいて測定し，加工により付荒した樹脂

量l乙対するホルムアルデヒドの測定値は Table3 Ir. 

示すとおりである.

6-4 遊離ホルムアルデヒドの抽出と測定

a 抽出温度

樹脂加工後の洗浄工程を除いた自家製樹脂加工布3

種を用いて，抽出温度200，400， 600
および800でホノレ

ムアノレデヒド測定値と抽出温度の関係を検討した結

果，Fig 1 I乙示す如く使用した樹脂の種類にかかわら

ず，抽出温度の上昇l乙伴い，直接測定値(検液Aの測

定値〉および、水蒸気蒸留後の測定値(検波Bの測定値〉

はともに上昇し，両測定値の比は低下した.

b 測定条件

発色温度 600 のアセチルアセトン法でホノレムアノレデ

ヒドを測定してきたが，aの実験結果より発色温度が

'600 の場合には遊離ホルムアルデヒドが生成するおそ

れがあるので，抽出溶媒:水~非イオン系j受透剤2種，

抽出温度 :250
土10

，...，600，発色温度:250
土10_600，

発色試薬:フロロクツレシン~アセチルアセトンを各種

S.R. M-3 

@ 8 曜畢

@ 

1φ @ @ 

事
@ 

@ 

@ 

@・。、g事和戸司・4a 4 

l乙組合せてホルムアルデヒド測定値を比較したと乙

ろ，同温度で抽出した場合，発色温度によるホノレムア

ルデヒド測定臨の差は認められず，フロロク、、ルシン試

薬を発色試薬として用いた場合アセチルアセトン法よ

りやや高めの測定結果が得られた.抽出液として水お

よび 2種類の浸透剤溶液を用いた場合の測定値民有意

の差が認められなかった.

c 樹脂成分の除去

抽出液中の樹脂成分を除去するため， ミリポアフィ

ノレター(孔径100，50， 25nm) とセルロース透析膜

(干し径2.4nm)によりろ過および透析を行なった検液

A-vc， A-VM， A-vsおよびA-Diと未処理の抽出液

(検液A)中のホ Jレムアルデヒド測定値は， Table 4 

および Fig.2I乙示す如く各検液の間l乙有意の差は認

められなかった.各々を水蒸気蒸留したのちの値(検

波B，B-vc， B-VM， B-vsおよび B-Diの測定値〉は

Table 4 Formaldehyde in the Extract of 

Cross-linking Finished Product 

S.D : steam distillation 

B : the untreated extract 

B-vc， VlII， vs， Di : the treated extract with 
miliporfilter. VC， VM， VS and dialysis 

S.R. 901 S.R. ULW 

業話
0 9 。o。 。o。。

妥 。

B B-yc B-YM B-ys B-ni B B-yc B-VM B-ys B-ni B B-yc B-YM B-ys B-JJi 

Fig 2 The Ratio of Formaldehyde Content in the Treated-extract to That in the Untreated-

extract 

B : the untreated -extract 

B-vc， Vl¥f， vs， D i : the treated-extract with miliporefi1ter叩 VC，VM. VS and dialysis 
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Table 5-1 Formaldehyde from Ladies' Underwears 

Sample name Material HCHO (flgjg) 

SHps 1 B 13，480 

* 2 B， N 9，850 

3 B， N 8，500 

4 B， N 7，120 

5 B， N 2，990 

6 B， N 2，430 

7 N 。
8 C 。

Panties 1 B 15，600 
ヰz 2 B， N 4，900 

3 B， N 2，810 

4 B， C 30 

5 C 30 

6 C 60 

7 C 50 

8 PU 。
9 C， PU 40 

10 N 。
Brassieres 1 N， PU 40 

申 2 N， PU 90 

3 N， PU 40 

4 C，PE，PU 

5 C，PE，PU 

* purchase date 48. 7 
ヰ* I! 48.11 

B : bemberg P E : polyester 

N : nylon P U : polyurethan 
C : cotton 

Table 5-2 Formaldehyde from Infant's 

Underwears 

HCHO 

N ame 1 N umber 十

Diapers 7 1 

Diaper品 covers 6 1 

Swim司 suits 3 1 

6 

5 

2 

孔径の小さなもので処理した液になるほ伴い減少する

傾向にあるが，いずれも水蒸気蒸留前の値比比べ高い

値を示した.

6-5 市販肌着中のホルムアルデヒドと樹脂量

a 市販婦人および乳幼児用肌着中のホルムアルデ

ヒド

婦人肌着41検体，乳幼児用肌着21検体を 600
の水浴

Sample name Material HCHO(μgjg) 

Swim suits 1 N 。
* 2 C 20 

Slips 1 B 3，250 

本* 2 B 820 

3 B 920 

4 B， N 4，570 

5 B， N 4，730 

6 B， N 1，680 

7 B， N 70 

8 B， N 60 

9 B， N 70 

10 B， N 50 

11 B， N 40 

12 B， N 30 

13 B， N 40 

14 B， N， PU 930 

15 B， N， PU 110 

161 B， N， PU 930 

17 N 40 

18 N 20 

19 N 。
N 。
N 。

中で、水100mlで30分間振とう抽出し，水蒸気蒸留した

のち，アセチルアセトン法によるホルムアルデヒド測

定値は Table5 Iζ示す如く，婦人用肌着のほとんど

からホルムアルデヒドが検出された.

b 市販肌着中の樹脂量とホルムアルデヒド

ホルムアルデヒド検出率の高い婦人用スリヮプ10検

体を用い，定着樹脂量およびホルムアルデヒドを定量

した結果は Table6 I乙示す如く，両者の聞に相関関

係が認められなかった.

c 衣服中ホルムアルデヒドの経時変化

市販婦人用肌着を，居頭包装状態のまま長期間室温

に放置して 1ヵ月おきにホルムアルデヒドを定量した

と乙ろ，高濃度のホルムアルデヒドが検出された試料

については購入後約 1年の間l乙急激なホルムアJレデヒ

ド含有量の減少がみられた.水蒸気蒸留したのちの値
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5 
Table 6 Formaldehyde and Resin-weight 

from Ladies' Underwears 

日CHO(μgjg)
Resin (~の BjA B'jA 

A B 

1 14.85 980 2，990 3.05 3.03 

2 17.07 2，410 7，120 2.95 2.69 

3 15.87 4，880 13，480 2.76 2.10 

4 11. 76 810 2，430 3.00 2.97 

5 10.81 2，750 8，500 3.09 2.74 

6 13.57 3，320 9，850 2.96 2.12 

7 15.59 3，450 15，600 4.52 3.59 

8 2.25 1，110 2，810 2.53 2.69 

9 7.25 1，060 4，900 4.62 4.08 

10 6.99 。 。 一 一

A， B : formaldehyde content on the extract 

before and after steam distil1ation 
B' : that on the extract treated with 

diaIysis tubing after steam distiIIation 

8000 

，-..，. 

、-
内

U
A
U
 

A
V
 ，i

 

。
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o 6 12 18 

time (manth) 

Fig. 3 Change of Formaldehyde Content in 

the Extract during the Storage of 

Samples. 

く検i夜Bの{霞〉と直j妾測定値(検i夜Aの{直〉の比(BjA)

は試料の放置により 11乙近づく傾向が認められた.

車考察

前報1)で抽出液の水蒸気蒸留後の測定値と直接測定

値の差は加熱により樹脂の分解が促進されるためと考

えられることを報告したが，本実験では遊離ホ Jレムア

ノレデヒドと樹脂成分を分離する目的で抽出液をミリポ

4 

3 

内
ノ
』

oJmμ
り
い

l 

。 6 

time (man七h)

12 

Fig. 4 Change in Ratio (Formaldehyde Value 

after Steam-DistillationjF.A.V. before 

S.D.) during the Storage of Samples. 

アフィルターおよび透析による処理を行なった.各処

理液を水蒸気蒸留したのちのホノレムアルデヒド測定値

は，未処理の抽出液の値比比べやや減少する傾向が認

められたが，直接測定値よりは大きな値を示した.こ

れは直接測定値と水蒸気蒸留したのちの測定値の差の

原因となる物質の大部分が透析膜(干し径2.4nm)を通

過する乙との可能な未反応成分または低分子の樹脂成

分であるためと思われる.

抽出温度の上昇に伴い水蒸気蒸留後の測定値および

直接測定値はともに増加し，さらに両測定値の比が低

下する乙とから，抽出操作中の樹脂の分解は抽出温度

の高いほど促進されることが考えられる.

試料を室温l乙放置した場合，ホルムアノレデヒド測定

憶が減少し，時間の経過とともに水蒸気蒸留後の値と

直接測定値の比が 11乙近づくことから，貯蔵中l乙樹脂

中の未反応または低分子量の部分が除々に分解または

重合し，樹脂加工後一定時間経過したのち，平衡状態

に達するものと推定される.

百結論

自家製樹脂加工布および市販肌着を用いて加工布中

のホノレムアノレデヒド測定方法を検討した結果，試料上

のホルムアルデヒド濃度分布に対する測定憶は，試料

片を 5x 5，....，10Xl0cm にすることによりほぼ一定に

することができた.抽出液の水蒸気蒸留後の測定値と
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誼接測定値の差は，抽出温度の上昇l乙伴い小さくなる

傾向を示し，また抽出液を透析処理する乙とによって

顕著な変化を示さなかった.試料を室温l乙放置する乙

とにより，ホノレムアルデヒド測定値は減少した.
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有機ハロゲン化合物のケイ光反応に関する研究(第2報〉

Diphenylamineを用いる PCB各種単体のケイ光薄層

デンシトメトリー

植 田 忠 彦 * 鎌 田 国 広三l' 観 照雄*

風間成干し*戸谷哲也本

Studies on Fluorescence Reactions for Organic 

Halogen Compounds (2) 

Investigation on in situ Fluorimetry of Polychlorinated BiphenyIs 

and Their Isomers on Thin-Layer Chromatograms Using 

Diphenylamine 

TADAHIKO UETAヘKUNIHIROKAMATAヘTERUOKANヘ
MASA YOSHI KAZAMA * AND TETSUYA TOTANI* 

Polychlorinated biphenyls (PCBs) and their isomers were turned to stable light blue fluorescent 
compounds on thin-layer chromatogram by using diphenylamine (DPA) and irradiating with 254nm 

wave length of UV ray. Using alumina thin山 layerplate containing 1 % DPA and liquid paraffin-

kieselguhr plate， each solution containing constant amount of PCB and its isomer was spotted and 

chromatographed. Kieselguhr plate was irradiated with UV ray after spraying with 1% DPA 

ethanol solution. 

The fluorescence intensity and Rf-value of the spot appeared were calculated from the pattern 

obtained by direct fluorimetric scanning method of thin-layer chr・omatogramusing fluoridensitometer. 

It was observed that number of chlorine， their substituted position and correlation. of substituted 

position exerted distinctly influence on the Rf.叩valuesand the fluorescence intensities of the isomer. 

品者 1=1 

有機ハロゲン系農薬がある積の芳香族アミンを用

い，紫外線照射するととによって呈色する乙とは良く

知られていると乙ろであるわ.

われわれはさきにポリ塩化ピフェニーJレ(以下PC

Bと略す〉がヲフェニーノレアミンの共存下で，適度な

紫外線の照射条件によって単なる可視部の呈色とは異

なり，特異なケイ光反応を示す ζ とを見い出し，とれ

を薄層デンシトメトリーtr:適用して PCBの定性なら

*東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjul叩 -ku，
Tokyo， 160 Japan 

びJ乙定霊法を確立し前報2)で報告した.

ζの際， PCBの保有する塩素数の多いものより，

少ないものほど等しい量lζおいてケイ光強度は増大

し，また，デンシトグラムのパターンから塩素合有量

の異なる PCBのタイプを区別できる乙とも同時比報

告した.

今回われわれは塩素の霞換数あるいは置換位置を異

にする PCBの単体を相当数入手し，乙れらについて

ケイ光薄層デンシトメトリ{を行ない，それぞれのケ

イ光強度と Rf値を測定し， ピフェニーJレ核l乙対する

置換塩素位置，塩素数との関係等について検討した結

果， 2， 3の知見を得たので報告する.

実験方法

試料

(1) P C B一一カネクロール(和光純薬K.K.以下
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Table 1. Samples of PCB isomer 

NO. PCB isomer No. 

1 2-Chlorobiphenyl 23 

2 3-Chlorobiphenyl 24 

3 4-Chlorobipheny 25 

4 2， 3 -Dichlorobiphenyl 26 

5 2， 4 -Dichlorobiphenyl 27 

6 2， 5 -Dichlorobiphenyl 28 

7 2， 6 -Dichlorobiphenyl 29 

8 2， 2にDichlorobiphenyl 30 

9 2， 4にDichlorobiphenyl 31 

10 3， 4 -Dichlorobiphenyl 32 

11 3， 5 -Dichlorobiphenyl 33 

12 3， 3'-Dichlorobiphenyl 34 

13 4， 4'-Dichlorobiphenyl 35 

14 2， 3， 4司 Trichlorobiphenyl 36 

15 2， 4， 5 -Trichlorobiphenyl 37 

16 2， 4， 6 -Trichlorobiphenyl 38 

17 2， 4， 4'-Trichlorobiphenyl 39 

18 2， 5， 2'-Trichlorobiphenyl 40 

19 2， 5， 3'-Trichlorobiphenyl 41 

20 2， 5， 4'-Trichlorobiphenyl 42 

21 3， 4， 2'-Trichlorobiphenyl 43 

22 2， 3， 4， 5-Tetrachlorobiphenyl 

% M+ 
100寸 ~8

I C，lzg9Cl I 
50-1 1 1 

J! 1 J ， L_ 11 

可』』 adoaawaWaalhOS Ar amfe 

100 .... 
I _ __ __ . 2221 
I C1zHaC13 I ---1. 

50斗 I 11 

。!， 1 1 1 l' J ， '" ¥1. i ，1"" ，11" ， 
20 60 100 140 180 220 

100寸 M+， m{e 
I 25611 
I C1zH，C13 11 

50-l 11 

oJ1
1 
i )， ! ， " 1 I I 1 ，"‘ 1 ， 1 1 i I Ilr 

60 100 140 180" 220 . . 2らO' .1 
一一ー 司 m/e

100.， 
M十

C12H6C14 ， 290 
50 

01080 i i i 14i 0i 0i了18l寸0 . 220 260 300 m/ 邑

10102， l0 〈16五0EHE C15 

200 2LfO 280 320 m/e 

Fig. 1山 1 1¥在assSpectra of PCB isomer 

PCB isomer 

2， 3， 5， 6 -Tetrachlorobiphenyl 

2， 3， 2'， 3'-Tetrachlorobiphenyl 

2， 3， 2'， 5にTetrachlorobiphenyl

2， 4， 2'， 4'-Tetrachlorobiphenyl 

2， 4， 2'， 5'-Tetrachlorobiphenyl 

2， 5， 2'， 5'-Tetrachlorobiphenyl 

2， 5， 3'， 5人-Tetrachlorobiphenyl 

2， 6， 2'， 6'-Tetrachlorobiphenyl 

3， 4， 3'， 4'-Tetrachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 5， 6 -Pentachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 2'， 5'-Pentachlorobiphenyl 

2， 4， 5， 2'， 5'-Pentachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 2'， 3'， 4'-Hexachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 2'， 4'， 5'-Hexachlorobiphenyl 

2， 4， 5， 2'， 4'， 5'-・.Hexachlorobiphenyl

2， 4， 6， 2'， 4'， 6ιHexachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 5， 6， 2'， 5'-Heptachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 5， 2'， 3'， 4'， 5' -Octachlorobiphenyl 

2， 3， 5， 6， 2'， 3'， 5'， 6んOctachlorobiphenyl

2， 3， 4， 5， 6， 2'， 3'， 4'， 5'-Nonachlorobiphenyl 

2， 3， 4， 5， 6， 2'， 3'， 4'， 5'， 6'-Decachlorobiphenyl 

KCと略す)--200， 300， 400， 500および 600の5種

(2) P C B単体-TableIIc::.示す塩素数 1から10

までの塩化ピフェニールとその異性体 (Analabs社〉

43種

(3) 試料溶液の調製ー--KC-200， 300， 400， 500， 

600およびPCB各種単体各 10.0mgをとり，それぞ

れかヘキサンK溶かして100mlとし試料溶液とする.

乙の溶液は 1ml中100μgの試料を含む.また乙の溶液

をn-ヘキサンで希釈し 1ml中10μgの試料を含む試料

溶液を調製する.

なお各単体の 100μgjml試料溶液を用いて質量スベ

クトノレを測定し，試料の確認を行なった. Fig. 1-1， 

Fig. 1-2 I乙本試料の各塩素数応対するガスクロマトグ

ラフィー質量スペクトルグラムを示す.

試薬

特にことわりのない限り，試薬はすべて特級を用い，

また水は蒸留水をイオン交換樹脂カラムにとおした精

製水を使用した.

(1) ケイ光標準溶液一一① 硫酸キニーネ基準溶液

:硫酸キニーネ 10.0mgをヱタノール{こ溶かして100

mlとする.① 4.4にひクロロピフェニーJレケイ光内

標準溶液(以下 DCBケイ光内標準溶液と略す)

4.4にDichlorobiphenyl10.0mgをとり n-ヘキサン
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(3) 紫外線照射器一一一ミツミ紫外線検出器 (254，

366nm各 6W) SJ-1031型(ミツミ科学産業〉

(4) ケイ光薄層デンシトメータ一一ークロマトスキ

ャナ装置付島津自記分光ケイ光光度計 (RF-502) 

(5) ガスクロマトグラフー質量分析装置-LKB

-9000型(島津製作所〉ガスクロマトグラフー質量分

析装置にデータ処理システム (GC-MS.PAC-

300)を接続して使用した.

操作方法

160 200 240 280 
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Fig. 1-2 Mass Spectra of PCB isomer 

l乙溶かして 100ml とし内標準原液とする.乙の溶液

を希釈して 1ml中それぞれ， 5μg， 20μgを合む溶液

を調製し乙れを内標準溶液とする.

(2) 顕色剤一一① ジフェニルアミン:Diphenyl-

amine (以下DPAと略す，和光純薬〉を合水エタノ

{ルから 2回再結品;m p 53.......540，② l%DPA溶

液:前項①のDPA19をエタノーノレl乙溶かし 100ml

とする.

(3) 吸活剤一一一① アルミナ:Al umini um Oxid G 

Type E (Merck社〉② ケイソウ土:Kieselguhr G 

(Merck社〉① シリカゲソレ熔着プレート:ヤマトリ

プレート 5x20cm(ヤマト科学〉

(4) 薄層クロマトグラフィー用展開溶媒一一① n-

ヘキサンーベンゼン (19: 1)② アセトニトリルー

アセトンーエタノールー水 (35: 20 : 35 : 10)に流動

パラフィン 20mlを加え，振り混ぜたのち静置し，上

層を分取する.① ベンゼンーメタノール (9: 1) 

装置

(1) 薄層アプリケータ一一一一Desaga社タイプのも

の(藤原製作所〉

(2) 展開槽一一縦5.5cm，横21.5cm，高さ 21.Ocm 

の角形展開槽(萱垣製作所〉

i専用クロマトグラフィーならびにケイ光の測定条件

等は前報はほぼ準拠しているので簡潔に記す.

薄層クロマトグラフィー

(1) 薄層の調製一一① DPA合有アルミナ;専用i(以

下;専用①と略す): D P AO.5gをメタノール55mli乙溶

かし，アルミナ50gを加えて十分に混和したのちアプ

リケータを用いて厚さ約0.25mmの薄層を諦製し，風

乾後遮光した乾燥貯蔵箱中l乙保存する.なお加熱によ

る活性化処理は行なわない.① 流動パラフィン含有

ケイソウ土薄層(逆相クロマトグラフィー用，以下薄

庖②と略す):流動ノTラフィン1.8gをクロロホルム78

ml ~乙溶かし，ケイソウ土18g を加え十分に混和した

のち，以下前項同様に操作して薄屑を調製し保存する.

(2) 展開ならびに紫外線照射条件一一薄層①の一端

2.5cmの位置にハミルトン製マイクロシリンジ(全量

10〆用〉を用いて各試料溶液 2〆 (20ngi乙相当〉お

よびDCBケイ光内標準溶液 2μl(10ngie相当〉を塗

布し，展開溶媒①を用いて上昇法によって約 10cm展

開する. )武乾後暗室中で254nmの紫外線を薄層の上方

10cmの距離から 10分間照射する.このとき試料溶液

中のPCBは薄層上l乙青色のケイ光スポットとして認

められる.ついで，ケイ光薄層デンシトメトリーはな

るべく速やかに行なう.

薄層①では試1"1塗布量は 5μl(500ng)， D C Bケイ

光内標準溶液 5μl(100ng) とし，薄居①と同様にマ

イクロシリンジを用いて塗布したのち，展開溶媒②を

用いて展開後，風乾燥し， 1 ~も DPAエタノーノレ溶液

を噴霧して 10cm上方より 60分間紫外線を照射する.

ケイ光測定は速やかl乙行なう. (少なくとも約30分以

内とする〉

薄層③(ヤマトリプレート)I乙基準溶液 3〆(硫酸

キニーネ300ngを含む〉をマイクロシリンジで塗布し，

展開溶媒①を用いて展開風乾燥後，ケイ光強度の較正

および測定波長の基準応用いる.

(3) ケイ光薄層デンシトメーター測定条件一一負高

庄 -800V，レスポンス 4，カットフィノレターUV-39，
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i等層走査スリヮト 1x5mm，走査速度 2cm/min，記

録計チャート速度 2cm/min，レンジは薄層① 50mV，

薄層①200mV，測定波長は薄層①励起極大波長(以

下 Ex.max.と略す)， 351nm，ケイ光極大波長(以下

Em.max.と略す)432nm，薄層②Ex.max. 348nm， 

Em. max. 395nmである.

なおケイ光強度の較正には薄j菅①による薄層クロマ

トグラフィーの硫酸キニーネのスポットに走査スリッ

トを固定して記録計のフルスケールを50%にあわせて

各試料を測定した.

結果および考察

励起ならびにケイ光波長

薄層①l乙は展開溶媒①を，また薄層②l乙は展開溶媒

①をそれぞれ用いてPCB単体の薄層クロマトグラフ

ィーを行ない，得られたスポット l乙走査スリットを固

定して励起，ケイ光極大波長を求めた.Tablell I乙は

ピフェニーJレ核l乙対する塩素数または置換塩素位置を

異にする PCB単体について，薄層②の条件で行なっ

た比較的ケイ光強度の大きいものを示した.また同時

l乙KC-200~600についても実施した.

Table 1I. Fluorescence Excitation and Emission Spectra of PCBs and 

PCB isomers with DPA on Liquid Paraffin-Kieselguhr 

No. PCB isomer Ex. max. Em. max. PCB Ex. max. Em. max. 
(nm) (nm) (nm) (nm) 

3 4町 342 392 KC-200 348 395 
13 4， 4'- 346 399 KC-300 348 395 
17 2， 4， 4'- 346 399 KC-400 348 393 
19 2， 5， 3に 341 404 KC-500 350 398 
25 2， 3， 2'， 5'- 347 407 KC叩 600 349 395 
26 2， 4， 2'， 4'- 343 397 Used wave 
28 2， 5， 2'， 5に 347 406 length 348 395 
34 2， 4， 5， 2'， 5に 342 401 Quinine sulfate 338 415 

38 2， 4， 6， 2'， 4'， 6'- 347 402 

そ乙で，置換塩素数の差異l乙よって，励起ならびに 光極大波長は 4または4，4'位l乙塩素を持fこなし，isomer

ケイ光協大波長l乙シフトが見られるか否かを検討し に比較して短波長l乙シフトするといえる.

た.その結果PCB単体の Ex.max.はNo.3の 4-， 相対ケイ光強度

No.34の2，4，5，2'，5'ーのいずれも 342nmであり，最小 さきの励起，ケイ光波長の項で述べた通り， PCB 

がNo.19の2，5，2'，5ι の 341nm，最大がNo.25の2，3， 単体のケイ光強度測定波長の設定にあたりケイ光波長

2'，5に， No.28の2，5，3'-およびNo.38の 2，4，6，2'，4'， の変動幅は必ずしも大きいものではなく，したがって

6にで 347nm，その差は 6nmである.一方 Em.max. 使宜上PCBの励起，ケイ光波長の平均値を使用して

はNo.3のι，No.25の 2，3，2'，5'ーがそれぞれ392， も実用上著しい影響はないと考えられる.そ乙で薄層

407nmの最小，最大値を示し，その差は 15nmを有す ①ではEx.max. 351nm， Em. max. 432nm，薄層②で

るが全体としては塩素数の増減l乙依存するわけではな は Ex.max. 348nm， Em. max. 395nmを用いて測定

い.またKC-200， 600についても Ex.max.は348， を行なった.乙のときの基準物質として用いた硫酸キ

349nmとほとんど実験誤差の範囲に入り， Em. max. ニーネの Ex.maxとEm.maxはそれぞれ338nmぉょ

については395nmと全く同ーの値を示している. ぴ415nmである.

乙れらの事実より塩素数の差異は励起，ケイ光極大 そ乙で， K C -200-600の5種およびPCB単体43

波長の変動にほとんど影響を与えていない. 種，計48種の試料について，薄層①で、はそれぞれ試料

また一方極素の置換位置と励起，ケイ光波長との関 溶液 2μl(20ng)， プレート間の変動等の補正のため

係であるが，励起極大波長では有意の差は見られない のDCBケイ光内標準 2μl(10ng)，薄層②ではそれ

が，ケイ光極大波一長で、はNo.3，No.13， No.17， No.26 ， No. ぞれ試料溶液 5μl(500ng)， D C Bケイ光内標準 5μf

34， No.38が392__，402nm，No.19， No.28 ， No.25が404，.." (100ng)を塗布し薄層クロマトグラフィーを行ない，

407nmとそれぞれ最小，最大値を示し，両者の差異は そのときのケイ光強度を測定した.

4または 4，4'位l乙塩素を有するか否かである.一般 Table ][， lVは測定デンシトグラムより得たケイ光

的に 4または 4，4'位l乙塩素を保有する isomerのケイ 強度を 4，4'ーのケイ光強度を 100としたときの等モル
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Table 1II. Relative Fluorescence Intensities and Rst叩 Valuesof PCBs and PCB isomers on 

DPA-Alumina Plate 

No. PCB isomer Rst RFI No. PCB ismer Rst RFI No. PCB isomer Rst RFI 

13 4，4'- 1.0 100 23 2，3，5，6- 1.05 22 24 2，3，2'，3ι 0.95 1 

31 3，4，3'4'- 0.98 71 9 2，4' 1. 03 21 2 3匂

37 2，4，5，2'，4'，5に 1.11 52 16 2，4，6- 1. 05 20 7 2，6-
3 4- 1.02 43 19 2，5，3'- 1. 04 20 8 2，2'-

17 2，4，4'- 1.05 42 32 2，3，4，5，6町 1.07 20 12 3，3ん

15 2，4，5目 1.06 38 43 2，3，4，5，6，2'，3'，4'，5九6ん 1.15 20 30 2，6，2'，6に

29 2，5，3'，4に 1.06 34 33 2，3，4，2う5'- 1. 02 19 1 2-

362，3，4，2'，4'，5' 1.0634402，3，4，5，2'，3'，4'，5仁 1.11 19 
10 3，4四 1. 02 33 14 2，3，4- 1. 00 18 PCB 

20 2，5，4'- 1. 05 33 6 2，5- 1. 05 17 KC-200 1. 02 23 

26 2，4，2'，4に 1.09 33 27 2，4，2り5'- 1. 06 17 

21 3，4，2に 1.03 30 28 2，5，2九5に 1. 03 14 KC-300 1. 04 25 

38 2，4，6，2'，4'，6に 1.18 28 18 2，5，2'目 1. 02 12 

22 2，3，4，5- 1.06 27 39 2，3，4，5，6，2九5'- 1.11 12 KC-400 1. 05 25 

5 2，4- 1.06 24 41 2，3，5，6，2'，3'，5'，6'- 1.15 12 

35 2，3，4，2'，3'，4'- 0.97 24 25 2，3，2'5'- 1.12 8 KC-500 1. 05 26 

34 2，4，5，2'，5'- 1. 09 23 4 2，3- 1. 00 4 

42 2，3，4，5，6，2'，3'，4'，5'-1.11 23 11 3，5- 1.11 l KC-600 1. 08 21 

Table lV Relative Fluorescence Intensities and Rst-Values of PCBs and PCB isomers on 

Liquid Paraffin -Kieselguhr Plate 

No. PCB isomer Rst RFI No. PCB isomer Rst RFI No. PCB isomer Rst RFI 

13 4，4'- 1.00 100 15 2，4，5- 0.81 5 23 2，3，5，6-

31 3，4，3'，4'- 0.95 51 28 2，5，2'，5'回 0.99 4 24 2，3，2'，3'-

17 2，4，4'- 0.86 38 39 2，3，4，5，6，2'，5'四 0.44 4 30 2， 6， 2'， 6ん

3 4- 0.96 24 40 2，3，4，5，2ら3ら4ら5'- 0.33 4 32 2，3，4，5，6-

38 2，4，6，2'，4'，6に 0.56 23 41 2，3，5，6，2'，3ら5'，6'- 0.40 4 43 2，3，4，5，6，2九3'，4'，5ら6に

20 2，5，4'四 0.90 21 14 2，3，4- 0.92 3 

26 2，4，2'，4ι 0.90 20 25 2，3，2'，5'- 1. 03 3 PCB 

37 2，4，5，2九4'，5'- 0.54 19 18 2，5，2'- 1.06 2 KC-200 1. 02 5.4 

362，3，4，2'，4'，5'- 0.56 15 19 2，5，3'- 0.90 2 0.86 2.9 

29 2，5，3ら4'- 0.86 12 42 2，3，4，5，6，2に3'，4'，5'- 0.17 2 
0.74 0.4 

34 2，4，5，2に5に 0.74 12 6 2，5- 0.99 1 
I乞C山 300 1. 01 1. 2 

0.86 6.2 
9 2，4'- 1.03 10 11 3，5“ 0.89 1 0.75 1. 0 
10 3，4- 1.00 10 1 2- KC-400 0.87 3.7 
33 2，3，4，2'，5'- 0.87 10 2 3弓 0.75 2.1 

27 2，4，2'， 5'- 0.94 9 4 2，3- KC-500 0.74 0.4 

5 2，4- 0.97 8 7 2，6- 0.66 2.2 
0.54 2.0 

16 2，4，6- 0.92 6 8 2，2'日 0.44 1. 3 
21 3，4，2ι 0.92 6 12 3，3に KC-600 0.66 2.3 
35 2，3，4，2'，3'，4'- 0.71 6 22 2，3，4，5- 0.54 0.6 

0.43 2.6 
0.35 1. 0 

RFI : (Relative Fluorescence Intensity) Fluorescence Intensities of PCB and PCB isomer 

/Fluorescence Intensity of 4， 4'-Dichlorobiphenyl 

Rst: RιValues of PCB and PCB isomer/Rf-Value of 4'-Dichlorobiphenyl 
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る単体は 4または 4，4'位i乙塩素を有し， 4一Chlorobi-

phenyl Ic:.比較して 4，4'-Dichlorobiphenylははるか

に強いケイ光を呈する.

ただし薄層①における 2，3，5，6-，2，5，3'ーを例外と

する.

しかし，乙れら 4-，4，4'-のケイ光は同一分子内の

他の置換塩素の影響を受けて減少する.すなわち

Table亜i乙示す相対ケイ光強度について， ιのRFI

431こ対して， 3，4ーの33，2，ιの24また4，4にのRFI100

l乙対して， 3，4，3'，4'ーの71，2，4，2'，4'-の 33等と明ら

かで、ある.

したがって， 4または 4，4'位の置換塩素が乙のケ

イ光反応l乙強く関与し，かつ 3位，または 2{立に更に

i年素置換した場合乙れらの同一分子内置換塩素の相互

作用によって乙の反応は障害されるものと考えられ

る.

116 

童での強度比およびその Rf値を1.00とした Rf値の

比で，それぞれ相対ケイ光強度(以下RFIと略す)，

相対 Rf値(以下 Rstと略す〉として表わしたもので

ある.なお表中の空間個所は本条件下ではケイ光の測

定ができなかった単体で，薄居①とi専用②では前記の

試料塗布量等からも明らかなようにケイ光強度l乙差が

認められる.ζのケイ光感度の差は主として吸着剤の

特性によるものであり，含有する流動ノfラフィンの影

響は少ないように思われる.

乙こでケイ光強度について， Table]{，耳「のRFI

を塩素数別l乙プロ γ 卜すればFig.2のような分布を示

し，塩素数による影響は認められない.したがって，

ケイ光強度は塩素置換位置およびその共役-;c電子系内

の置換塩素の相互作用によって影響される乙とが想定

される.

まず，塩素置換位置およびその相互作用について全

般的にいえることは，相対ケイ光強度として20を越え
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Liq. Paraffin-Kieselguhr 

100 

ハ
υ

ハ
u

n

u

n

U

ハU

ハ
υ

ハU

ハu
n

U

9

8

7

6

5

'

ι

，

3

2

1

i

 

ムパ
HJmω
ロ
ωμ
ロ叶

ωυ
ロ
ωυmω
い
O
ロ
H
M
ω
b
叶μωHω
肖

Adsorbent: 
DPA-A1umina 

A2 

a

・

8

a

w

'

o

 

e

a

-

-

・
・
・
@

100 

0

0

0

0

0

 

Q

J

n

o

f

b

F

コ

人

同

ム
パ
以
目
的
口

ωμ
ロ
lmωυ
ロ
ωυmωLHOHJJ〔
出

ω〉
刊
以
吋
。
〔

ωげ
円

iO 

30 

e
e
 

a
a聖
.
 

•• -

e

 

.•• • • @
 

@
 

• 
••• 

・・

3
@

1
1
 

・e

z@
 

@
 

e
 

av a-
-

• 20 

10 

。. : 。

1 2 3 4 5 (> 7 8 9 10 A B C D E 

Number of Chlorine 

Relative Fluorescence Intensity of PCBs and PCB isomers on DPA-Alumina 

Plate and Liq. Paraffin-Kieselguhr Plate 

A : KC-200 B: KC句 300 C: KC-400 D: KC-500 E : KC-600 

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 A B C D E 

Number of Ch10rine 

Fig. 2 



117 25， 1974 口
同
H

S
F
-

J
1
1
1
1
 

年日ff布古川東

nu 

-
Eム

r
 

h
 

u
 

p
b
 

.ー占e
 

s
 

e
 

-工V
仇n

R
J
 

・1ム

s

f
o
 

EE a
 

r
 

a
 

P4 
• 

n1 
・lIμ 

に
J

a
-
-

n

0

 

・ェm
 

u
 

t
t
A
 

A
凸A

 
Dムh

u
 。Rf 1.0 。

000  
0 00 0  

0 
0 

0 
0 

0 

0
 0

 0
 

IくC-300
IくC四 600
4-
4，4-
2，4，4二
2，5，3'，斗，
2，4，5，2，5-
2， Lト， 6 ，2'， 4' ， 6~
2，3，4，5，6，2'，5ι. 
2 ， 3 ， 5 ， 6 ， 2'， 3'， 5'， 6二
2 ， 3 ， 4 ， 5 ， 6 ， 2\3~~ ， 5~ 

ζ〉

Cコ
0 
0 
0 
0 

0 
0 

0 
0 
0 

s canning¥. 

。

jL 。白一口一・1ム
一

口
一n

一
a
一

c
-

cu

一

-回目_，

lくC-600

c:==. 

今，4-

Fluorescence Emission Profiles of PCB and PCB isomer 
with Thin-layer Chromatography 

Fig.3 

ミナi等j習と10%流動ノfラフィンーケイソウ土薄層を用

いてクロマトグラフィーを行ない，得られたクロマト

グラムの直接ケイ光帯用デンシトメトリーによって次

のζ とを明らかにした.

(1) 流動パラフィンーケイソウ土簿層を用いる乙と

によって，塩素置換位置がケイ光波長に若干の変動を

与える ζ とを認めた.

(2) ケイ光強度は塩素の置換位置によって著しく影

響され，かっ同一分子内の他の置換塩素の相互作用も

強く ζれに関与する.すなわち， 4あるいは 4，4'位

に塩素を持つ単体はケイ光強度が強く， 3位または 2

位にさら l乙塩素霞換した場合， ζれらの塩素の影響に

よりケイ光強度が減少する.乙の作用は 3位より 2位

の塩素の方が大であった.また単l乙塩素の置換数によ

るケイ光強度の変動は認められなかった.したがって

PCB各種単体中 4，4'-Dichlorobiphenylは最も強

いケイ光を示すものと推定される.

(3) 流動ノfラフィンーケイソウ土薄層クロマトグラ

フィーによって， PCBとPCB各種単体のRf値は

置換臨素の増加にほぼ従って減少する ζ とを認めた.

PCB舎種単体およびPCBのRf値

ケイ光強度がピフェニー jレ核I乙対する塩素の置換位

置およびその相互作用に依存する乙とは前記のとおり

であるが，乙乙でさきの条件下で， K C -300， 600お

よび4-，4，4'-， 2，4，4'-，2，5，3'，4'-，2，4，5，2'，5'-，2， 

4，6，2'，4'，6'-， 2，3，4，5，6，2'，5人， 2，3，5，6，2'，3'，5'， 

6'-， 2，3，4，5，6，2'，3'，4'，5んの各単体J乙ついて薄層①

と①を用いて行なった薄層クロマ卜グラムとそのデン

シトグラムの一部をFig.3fC:示す.すなわち薄層①に

おける Rf値は単体で0.65，....，0.77とモノクロル体から

ノナクロル体と塩素数の増加と共tc:R f値の増大する

乙とが認められるがその変動幅は小さく，またPCB

も一つのスポットとなるのに対レ，薄層②における R

fj直は単体でO.30~0. 76と塩素数の増加と共tc:Rf値

が減少し，その変動11日は大きい.乙のようなRf値の

増大，減少のパターンは KC-200，...，600の薄居クロマ

トグラフィーの結果からすで比十分予測されたととで

ある.

結論

PCBおよびPCB各種単体lζl%DPA合有アノレ
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また， PCBの分離スポットは各々何種かの単体の

集まったものであるが，今回用いた単体でこれらのス

ポットに一致するものは比較的少なかった.

なお乙のケイ光反応における反応生成物，反応機構

等については現在検討中で、ある.

〔付記〉 本研究は1973年11月22日，日本分析化学

会第22年会において発表した.
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東京都における PCB汚染の実態について(第2報〉

食品中の PCB含有量について

山野辺秀夫*天川映子*鈴木助治*

小泉清太郎*戸谷哲也*

Survey of PoHution with Polychlorinated Biphenyls in Tokyo ( II ) 

Polychlorinated Biphenyls Content of Foods 

HIDEO YAMANOBEヘEIKOAMAKA W AヘSUKEJISUZUKI*， SEITARO KOIZUMI* 

AND TETSUYA TOTANI牛

The concentrations of polychlorinated biphenyls (PCB) in fishes， shellfishes， dairy products， meats， 

human's mill王 andcod-liver oi1s were determined by means of gas liquid chromatography with elec-

tron capture detector for the survey of PCB pol1ution in Tokyo during the period from Apr.， 1973 

to Mar.， 1974. 

The results obtainecl are summarizecl as follows : 

1. The concentrations of PCB in fishes and shel1fishes were higher than those in dairy products 

and meats. The maxium concentration of PCB in examined fish meats was recorded as 1. 87 ppm of 

Anago (conger)， and the mean concentration of the 3 samples of the111 was 1. 41 ppm. Residue levels 

of higher contaminated fish meats were as folIows : Fukko (perch) 0.10-0.78 ppm(mean O. 54 ppm)， 

Hamachi (yellow tail) 0.26-0.68 ppm (mean 0.53 ppm)， Konoshiro 0.16-0.57 ppm(mean 0.44 ppm)， 
Saba (mackerel) trace-1. 20 ppm (mean 0.20 ppm). 

2. The concentrations of dairy products and meats were generally very smalI， ranging from trace 

to 0.1 ppm， ancl mean concentrations of butter， beef， po1"1王 anclchicken were 0.05 ppm， 0.01 ppm， 0.01 

ppm and 0.02 ppm respectively. 

3. The concetrations of the 20 samples of human's mi1k rangecl fro111 0.010 to 0.062 pp111 with a 

mean of 0.030 pprri， al1110st as much as level in the 1971 survey. 
4. Some of the cocl-liver oils containecl relatively high concent.Iation of PCB， 0.81 and 0.39 ppm 

for the marketed products， and O. 17 ancl 1. 55 ppm for the fish liver oils as raw mater匂 1of them 

the contamination of PCB for the 111arketecl products was believed to be clue to presence of PCB in 

the fish liver oil. 

読者

ポリ塩化ピフェニール(以下PCBと略す)はその

高い安定性から長期間環境内にとどまり1)， 食物連鎖

によって濃縮が繰り返えきれ，最終的には人民摂取蓄

積2)される乙とは周知のとおりである. PCBを原因

とするカネミ油症事件は単lこ化学物質による中毒と考

えられていたが，その後環境汚染物質としてにわかに

中東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3--24-1
ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

クローズアップされ， その汚染の実態3-5)が高濃度，

かっ広範囲なところから，乙との重大性が認識され，

行政当局も PCBの製造および使用禁止にふみきっ

た.厚生省は昭和47年8月比は食品衛生調査会答申に

基づき暫定規制値を設定した.すなわち遠海沖合魚介

類0.5pP111，近海内湾魚介類3.0pP111，牛乳 0.1ppm， 

乳製品1.0 PP111，育児用粉乳0.2pP111， 肉類0.5PP111， 

卵類0.2ppm，容器包装5.0ppmである.

われわれは前回行なった東京都における PCB汚染

の実態調査6)にひきつづ、き今回も同様に東京都内で購

入した魚介類等について PCB含有量を測定し，昭和

48年度における PCB汚染の実態を把援するとともに



120 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

む定規制債を適用し，都民の食生活の安全性確保を目

的として本調査吾行なった.

実験方法

1) 試料

装置:島津ガスクロマトグラフ GC-5APsFE型

カラム:1. 5%OV-17十1.95%QF-1(UniportKS， 

100-120メッシュ〉ゆ 3x1000mm，ガラス

カラム

測定試料は昭和48年 4月より昭和49年 3月までの 1 カラム温度:1800 

年間!こ東京都内の市場および小売応から入手した.そ 検出器温度 :2100 

の内訳は魚、37種類130検体，貝類 3種類 22検体，食肉 検出器:SH(300 mc) 

3積類47検体，乳製品 4種類44検体，鶏卵12検体，肝 注入量 :5μJ

話13種類18検体，包装紙7検体，母乳幼検体，計53種 PCB標準液:カネクローノレ(和光純薬工業製，以

類300検体である. 下KCと略す)400，500を用いた.

2) 探作方法 ① KC-500を n-ヘキサンlこj容かし， 1 ml中l乙1

前処理は，魚介類，食i夫]，乳製品，母乳は厚生省環 μgを含む溶液を調製する.

境衛生局 PCB分析研究斑“分析方法l乙関する研究"7) ① KC-400と KC-500を 1: 1 I乙混合し， 71-へ

Jこ準拠し，包装紙については昭和47年10月26日付環食 キサンfci容かして 1ml 中に 1μgを含む溶液を調製

化第385号“容器包装中の PCB分析法"めに準拠し する.

て行ない，クリーンアップはいずれもフロリジルカラ さらに①，②をn-ヘキサンで0.1-1.0ppmの濃度

ムを用いた. 範囲{こ調製して検量線用のPCB標準液とする.

肝l'allこは，錠剤，錠剤の原料となる合成油(パノレミ 尋問'01のガスクロマトグラムのパターンから①あるい

チン段レチノーノレア〉および、魚、igl10
)の 3種類があり， は①の標準j夜を選定し，①のときは 4本，①のときは

さらにそのうちの錠剤は合成主IIを合む糖衣錠と魚、油を 8本のそれぞれのピーク高の総和をもって検量線を作

合む錠剤からなる.それぞれの試料調製法は， 成し， ζれにより PCBを定量した.

(言、魚油および)f;¥{iIlを合む錠剤については，厚生省 結果および考察

環境i詰生局 PCB分析研究班“分析方法 l乙関する研 1. 試料中の PCBのパターンについて

ヲピ，fこ準拠し，クリーンアップはフロリジノレカラムを 試科医山王中のPCBのガスクロマトグラムは主とレ

用いた. て KC-500のパターンを示し， 魚介類， 乳製品，肉

(瓦合成油を含む糖衣錠については，試，qGI.10.0 gを 類，肝油および母乳は KC-500の標準溶液をもって

2001111ナス形フラスコにとり， エチノレアルコール・ PCBの定量を行なつた.しかし， ，魚魚草魚、介類中のア

7オ1'((1 : 1) 10∞o 111lを力加日え， ジムロ一トを J接妾京統完して アブナ-ゴ， ボラ， ハゼゼ、， ハマチ， フγ コ， イワシ， キ

水i浴谷一上とでで、30一 60分力加口熱j溶容月解平する f冷令後，nト一へキサン50 ス， コノシロ， コハダ， マコガレイ， サパ， サンマ，

1111を力加1Iえ 30∞Oml分j討液f政kロ一ト lに乙移し， 激しく振とう スズキ，赤貝の可食部と内臓およびイカの内臓はKC

して合成泊を抽出する. 1]-ヘキサン屑を分取し，さら -400のパターンも合んでおり，したがってKC-400.

に 2由同様の抽出操作を繰り返す.}l-ヘキサン層をあ KC-500 (1 : 1)の保準溶液をもって定量した.

つめ，無水硫酸ナトリウムを用いて脱水，濃縮して約 2. 食品中の PCBについて

5 mlとし，クリーンアップは@にしたがって行な 1) 魚 類

う 1号、 37種類 130検体について PCBを測定した結果を

逗 合成油(パノレミチン酸レチノーノレ〉について Table 1 Iこ示す.

は， N. F. Wood1ねによって検討され，脂肪中の有機 可食部では，37種類中33種類から PCBを検出し

塩素系農薬の分析に適用され，鈴木2) らが検討採用し た.ζ のうち 1ppmを越えたものは，アナゴの1.87

tセライト・ドライカラム法によって，合成油から直 ppm， 1. 56 PP111，サパの1.20 ppmの3検体で他の魚

接 PCBを抽出し，合水フロリジノレカラムでクリーン 穏はすべて 1ppm以下であった. 平均植ではアナゴ

アヮプを行なった. が1.41ppmと最も高い値を示したが， サパは 0.20

3) 定 量

PCBの同定および7:E量は， ECD付ガスクロマト

グラフィーによって行なったが， その tWJ定条件を示

す.

ppmであった.このほかに高い平均値を示したもの

は，フッコの0.54ppm，ハマチ 0.53ppm， コノシロ

0.44ppmなどであった.前報G)では， タチウオが最

も高い{直を示し， 4. 70 ppm，平均でも2.04ppmであ
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Concentrations of PCB in Sea Fishes Table 1 

PCB concentrations in in-
ternal organ (ppm wet wt) 

PCB concentrations in 
fish meat (ppm wet wt) Sample 

Aji (horse目rnackerel，Tracllllrll s trαChUTUS) 

Anago (conger， Astroco昭 ermyriaster) 

Bora (gray mullet， ]ll11gil cethalus) 

Haze (goby， Aconthogobills flavimanlls) 

Hatahata (Arctoscotus japonicus) 

Hal110 (sea eel， lv1uraeneso.で cinereus)

Hamachi (yellow tail， Seriola quinqueradiata) 

Hirame (flounc1er， Paraliclzthys olivacells) 

Houbou (gurnard， Clzelidonichthys kUJJ1u) 

Hukko (perch， LateoZabra.r jaρonicus) 

Ika (cuttlefish， Doryteutlzis blederi) 

Inada (yellow tail， Seriola qllinqueradiata) 

Isaki (Parαρriatitoma trilineatum) 

Iwashi (sardine， Sardinojうsmelanosti・cta)

Kasugo (Chrysotl17コy‘S17la]・ior)

Kal11asu (barracuda， Stlz.vraenαjaponicα〉

Katsuo (bonito， KatsuwolZllS teZamis) 

Kegani (Erimacrus isenbeckii) 

Kisu (sillago， Sillago sihama) 

Kinmedai (Bery.r stlendens) 

Konosiro (ClupanodonρzllZctatlls) 

Kohada (Clupanodon jJll1lctatus) 

Kiwada (tuna， NeotlwJ171l/s albacora) 

Makogarei (flat fish， Limanda yokohamae) 

Mebachi (tuna， Parath1/7ZJws obeslls) 

Menuke (Sebastes barameJ/l/ke) 

Mebaru (Sebastes u1Crmcs) 

Medai (Jl.111tUS jatonicl/s) 

Sagochi (ScomberolJlorll:、7llthonius)

Sawara (Scombel・omorusniphonuls) 

Saba (l11ackerel， PnellJllatOjうんorusjajりoniclIs)

Sanma (mackerel pike， Cololabis saira) 

Shiira (Cory phaena hiptrlls) 

Suzuki (perch， Lateolabra.r j，σ汐onicus)
Takabe (Labracoglossa argentivent7カ〉

Tobiuo (flying fish， Prognichthys agoo) 

Urnitanaga (Ditrema temmincki) 

Mean 

0.14 

0.34 

0.33 

6.46 

0.06 

3.58， 

0.16 

0.05 

1.52--26.82 11.11 

0.50--0.98 0.72' 

0.07 

0.06 

0.10' 

0.08' 

0.19 

trace 

0.49 

0.27 

0.50， 

0.61 

3.94 

0

9

1

6

2

6

5

0

6

7

 

1

2

d

0

0

4

0

1

5

3

d

3

 

-

I

・

・

・

・

0

l

!

0

0

:

0

0

0

0

o

a

仏

I

Z

trace--0.37 

0.17--0.45 

0.13--0.19 

0.11--0.34 

trace--0.17 

trace--O. 74 

0.17--0.42 

0.12--1.12 

1. 76--6.12 

0.06--0.16 

0.23--0.34 

trace--0.02 

trace--2.35 

trace--0.25 

Range 

10 

3 

1 

1 

1 

N 

1

2

1

3

3

1

5

2

1

4

1

 

マ，ム

1
i
q
Q
F
h
u
τ
i
 

2 

5

2

1

2

1

m

7

1

1

1

2

1

 

Mean 

0.03 

1. 41 

0.40 

0.06 

0.12 

nd 

0.53 

0.02 

0.06 

0.10--0.78 0.54 

trace 

0.08 

0.02 

0.08 

0.04 

0.04--0.09 0.07 

trace 

nd 

0.06 

0.03--0.06 0.05 

0.16--0.57 0.44 

0.51 

trace--0.02 0.01 

0.07--0.11 0.09 

trace 

trace--0.07 0.02 

0.02 

nd 

0.02--0.03 0.03 

0.01 

trace--1.20 0.20 

trace--0.09 0.03 

0.02 

0.44 

0.03 

nd 

0.05 

trace--0.08 

0.83--1. 87 

0.26--0.68 

trace--0.03 

trace--0.04 

0.01--0.63 

Range N 

ロ
3

1

1

1

1

3

2

1

3

5

1

5

U

1

4

1

1

1

3

5

1

4

2

6

7

2

1

2

1

3

8

1

1

1

2

1

ワ山

nd=not detectable. 

N =no. of samples. 
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ったが，本報では前述のようにこのような高い値を示

したものはなかった. 本報と前報6)を平均値で比較す

ると，前報6)ではアツ，サンマがそれぞれ0.003ppm， 

traceであったが，本報ではおのおの0.03ppm， 0.03 

ppmと本線のほうが高い値を示している. しかし，

ハマチは前報6)1.02 ppm， 本報0.53ppmと本報が低

い値である.したがって，以上のべた結果から今回の

調査では前報6) ほど高値なものがみられないとはいえ

魚の可食部の PCBによる汚染度が低下していること

を示すものとは考えられない.

魚、の PCB汚染調査については多数の報告がある

が，今回われわれが調査したア、二人イワ、ン，サパの 3

種類について，山本12)，飯田iS〉，竹下14)らによるそれ

ぞれの報告例を平均値で比較したと乙ろ，アジについ

て最も高い値は，山本山らの0.22ppm，以下)1聞に飯

田山らの 0.19ppm，竹下ωら0.04ppm I(対し本報

のそれは0.03ppmであった. イワシについては飯

田13)らの0.31ppmが最も高く，山本山らの0.20ppm， 

本報0.08ppm，竹下14)ら0.03ppm，サパについて

は山本12)らが0.61ppm，飯田13)らが0.44ppm，本報が

仏 20ppm，竹下山ら0.07ppmの)1闘であった.乙れら

の平均値は0.50ppmの前後あるいはそれ以下を示い

汚染度は低くみえる.しかしサパについて，今回のわ

れわれの調査で、は検体数23，範囲 trace-1.20 ppm， 

Table 2 Concentrations of PCB in Shellfishes 

飯田らは検体数19，範囲0.06-2.2ppmと比較的ノてラ

ツキの範囲は広く，したがって東京都のように全国の

出荷地から魚が集まる都市では，平均値の高低だけで

その魚種の汚染度をとらえるのみではなく，個々のデ

ータを十分l乙吟味する必要がある.

内臓については，採取できた33種類のうち31種類か

らPCBを検出した.このうち高値のものは，フッコ

の26.82ppm，ハゼ6.46pP111，マコガレイ 6.12ppm， 

ハマチ3.58 ppmなどである. これらは可食部の最高

値より 3倍から14倍という高濃度であるため内臓の摂

取はさけるべきであろう.

2) 貝類

カキ，アカ貝，パイ貝 3種類について PCBを測定

した結果を Table2 I(示す.

カキは，出荷地が宮城県，広島県と判明しており，

宮城県産の最高値は 0.12ppm，平均 0.04pP111，広島

県産の最高値は 0.30ppm，平均は 0.15ppmであっ

た.全平均は0.07ppmであり，前報日〉の0.09PP111と

ほぼ同じ結果であった.また飯田13)らの報告例では平

均0.13ppm，市)11
15

)らは平均0.09pp111の報告例があ

り，特J乙PCBの汚染度が高いものとは考えられな

し¥

アカ貝， パイ貝からはそれぞれ1.32 ppm， O. 14 

ppmの PCBを検出したが，検体はそれぞれ 1件であ

Sample N 

PCB concentration 
(ppm wet wt) 

Range Mean 

Oyster， cultured in Miyagi Prefecture 

Oyster， cultured in Hiroshima Prefecture 

Akagai (Scalりharcabroughtoniz:) 

Baigai (Babylollia jαρonica) 

N=no. of samples. 

Table 3 Concentrations of PCB in Dairy Products 

15 0.01-0.12 

0.08-0.30 

0.04 

0.15 

1. 32 

0.14 

に
U
1
4
噌

i

Sample 

PCB concentratiohs in wet mat- PCB concentration in extracta-
N erial (ppm) ble fat (ppm) 

Range Mean Range h在ean

Milk 26 trace trace-0.21 0.08 

Modified milk powder 11 trace trace-0.09 0.01 

Butter 4 0.03-0.10 0.05 

Process cheese 3 trace trace 

N = no. of samples. 
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るため，その数値のみをもって汚染度を判定する ζ と

は困難である.

3) 乳製品

乳製品 4種類44検体について PCBを測定した結果

は Table3 ~L示すとおりである.

牛乳および粉乳については，全量あたりの平均値は

共l乙traceであり，前報6)と比較して差はなく，個々

のデータも痕跡を認める程度である.また脂肪量あた

りPCB含有量の平均植は，牛乳，粉乳それぞれ0.08

ppm， 0.01 ppmと前報6)の0.31pp111， 0.067 PP111を

下まわった.牛乳については市)1115
)らが年間をとおし

て 4 回調査しており，そのそれぞれの平均は順~L ，

0.007 pP111， 0.003 ppm， 0.005 ppm， 0.003 PP111 と

かなり低い値である.さらに森16) らは平均0.004PP111 

松田mらは平均0.03PP111等の報告例があり， また粉

乳についても森16)らの平均0.014pp111の報告例があ

る.しかしこれらの報告例と今回の調査を比較して大

きな差は見られなかった.

バター，チーズについては，バターで最高0.10ppm

のPCBを検出したが，平均は 0.05ppmであった.

チーズについては， PCBの痕跡を認めたのみであっ

た.前報6)では，バター，チーズは共に traceであっ

たが，今回はバターから PCBを検出した乙とが相異

としてあげられよう.しかしバターについては，森16)

らが平均O.073 ppm，伊東18)らが0.2ppmを検出した

との報告例があり， 今回われわれが検出した値 0.10

ppmは特に高い値とはいえない. またチーズについ

ては森16)らによる平均0.017ppmの報告例があるが，

われわれの調査で、は，前述のとおり PCBの痕跡を認

める程度である.したがって，乙れら乳製品の汚染度

は低いと考えられる.

4) 肉類

牛肉，豚肉および鶏肉については，それぞれ平均で

0.01 pp111， 0.01 pP111， 0.02 ppmであった.前報6)で

は牛肉，豚肉，鶏肉はともに traceであったが，今回

は低値ではあるがPCBを検出した.肉類についても

多数の報告例があるが，牛肉については，森山らが，

肩肉ともも肉それぞれ平均 0.003ppm， 0.001 ppm， 

市川15)らは平均0.03.ppm，竹下14)らは平均O.0888 ppm 

のPCBを検出したと報告している.豚肉について

も，森16)らは，肩肉，もも肉それぞれ平均0.003ppm，

0.003 ppm，市JW5
)らは平均0.02ppm，竹下14・〉らは平

均0.065ppl1，1の報告例があり，鶏肉についても，森~6)

らは， もも肉，ササミ肉の PCB平均含有量， 0.003 

ppm， 0.001 ppm，松田17)らは不検出とそれぞれ報告

Table 4 Concentrations of PCB in Meats 

Sa1111e N 

Beef 17 

Pork 19 

Chicken 11 

Hen's egg 12 

N=no. of samples. 

PCB concentration 
(ppm wet wt) 

Range Mean 

trace-0.03 0.01 

trace-0.03 0.01 

0.02-0.03 0.02 

trace-0.02 trace 

し，本報と比較しても大きな差はなく，汚染度が非常

l乙低いζ とを示している.

鶏卵については最高 0.02ppm，平均で traceであ

った.大谷川，市川15)，松田17)，伊東18)らもそれぞれ

平均で， 0.006 ppm， 0.01 ppm， 0.006 ppm， 0.05 

PP111という報告例がある. 特l乙鶏の餌l乙魚、粉が混入

している場合には，鶏肉，鶏卵ともに汚染されている

乙とが予測されたが，肉類と同様に汚染度は低く餌へ

のPCBの規制の効果と考えられるがなおひきつづ、き

調査を実施する必要がある.

5) 肝油

試料は，糖衣錠および錠剤(製品)12検体，それら

に添加する原料の合成油(パルミチン酸レチノール〉

4検体，同じく原料の魚、油 2検体，計18検体である.

その結果は Table5 ~乙示す.

合成f由を含む糖衣錠および合成?出は，アルカリ分解

する乙とはむずかしく，したがってアルコール@水

(1 : 1)によるj容解，抽出， ドライカラムによるクリ

ーンアヅプを行なった.

製品中， 魚油を含む錠剤 2検体から， 0.39ppm， 

0.81ppmのPCBを検出した.合成油4検体中 1検体

Table 5 Concentrations of PCB in Co.d幡Liver
Oils 

PCB concentration 

Sample N 
(pp111 wet wt) 

Range Mean 

Cod-liver oil tableta) 12 nd~0.81 0.01 

Vitamin A palmitateb) 4 nd-0.88 0.22 

Codfish liver oilb) 2 0.17-1. 55 0.86 

nd=not detectable ; N=no.. of samples. 

a) maketed product. 

b) a raw material of cod-liver oil. 
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Table 6 Concentrations of PCB in Human's Milk 

Name Age PCB concentrations in wet PCB concentrations in extracta-
Fat oのmaterial (ppm) 

1 .乱if. 28 0.020 

F.M. 36 0.031 

Y.K. 29 0.063 

M.S. 30 0.029 

M.O. 26 0.023 

K.O. 36 0.026 

K.T. 29 0.033 

Y.N. 26 0.035 

S.K. 32 0.040 

K.F. 28 0.010 

五在.H. 23 0.031 

Y.F. 25 0.034 

H. S. 26 0.023 

K.T. 26 0.023 

A.T. 31 0.015 

Y.A. 25 0.031 

K.N. 26 0.032 

K.N. 24 0.039 

A.T. 31 0.035 

S. Y. 23 0.024 

Mean 28 0.030 

から0.88ppmの PCBを， また魚油中からは調査し

た2検体ともに， 0.71 ppm， 1. 55 ppmの PCBを検

出した.乙れらの乙とから製品中の PCBは，原料で

ある魚油からの汚染であると考えられる.

魚、油は，食用魚類の新鮮な肝臓から得た脂肪油であ

る.魚、の内臓は，可食部より高濃度のPCBで汚染さ

れていることは，今回の調査でも認められている.し

たがって魚油がPCBによって汚染されているととは

容易に想像がつき，また肝油が長期的l乙学童ならびに

病弱者民投与される医薬品の一種である以上十分な調

査が必要であろう.

6) 包装紙

冷凍食品用，ハム用，パン用，パタ{用，経木，チ

ーズ用，アンマン用など各 1検体，計7検体について

PCBを調査したところ，いずれも PCBを検出しな

かった.前報6)では，パンの包装紙から 85ppmとい

う高濃度の PCBを検出しており，その後，大谷間，

市川ド5〉，池辺20¥ 伊東18)らがそれぞれ報告している.

それらによれば，最高220ppmという報告例もある

が，多くは低濃度である.したがって，今回の調査か

ら， PCBの使用規制の効果が現われてきたものと考

ble fat (ppm) 

0.58 3.5 

0.59 5.2 

0.83 7.5 

0.63 4.5 

0.68 3.4 

0.50 5.2 

1. 04 3.1 

0.81 4.3 

0.74 2.4 

0.42 2.3 

0.60 4.1 

0.64 5.3 

0.57 4.0 

0.30 7.6 

0.70 2.2 

0.62 4.9 

0.53 6.0 

0.39 9.9 

0.82 4.3 

0.54 4.5 

0.63 4.9 

えられる.

7) 母乳

都内に在住する主婦20人から，出産後 2-3週間以

内の母乳の提供を受け，それらについて PCB含有量

を調査した結果を Table6 ~乙示す.

全検体から PCBを検出した.全量あたりの最高値

は0.063ppm，最低値は0.010ppm，平均はO.030 ppm 

であった.脂肪量あたりの最高値は1.04 ppm，最低値

は0.30ppm，平均0.63ppmであった. 乙れを前報6)

と比較すると，全量あたり，前報6)では0.031ppmで

本報と差はない.また，脂肪量あたりの平均は，前

報6)0.92 ppmで、本報はそれをわずかに下まわってい

るが，汚染された魚介類を摂取する機会がある現在，

染汚度が低下しているとはいえない.また，母乳につ

いて島本初らは，検体を 4地匿に分けて採り，それぞ

れの平均を求めた結果，都市住宅地区0.05ppm，漁村

地区，問題工場地区0.04ppm，農村地区0.02ppmの

)1国であったと報告し， さらに山本山らは，漁村・地区，

都市地区，山間地底の 3地域l乙，竹下mらは，農村地

区，都市地区民分け，それぞれ漁村地区，都市地区が

他地区より高い平均PCB合有量を示したと報告して
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いる.しかしながら，昭和47年度に厚生省が実施し

た，第 1回母乳中の PCB全国調査の結果は，平均で

漁村地区が最も高く， 0.045ppm，ついで問題工場周

辺地区0.040ppm，都市住宅地区O.038 ppm，農村地

区0.028ppmの順である.昭和48年度第 2回母乳中の

PCB全国調査では，問題工場周辺地区と治、村地区が

入れかわり，それぞれ， 0.044 PP111， 0.039 ppm，以

下都市住宅地区0.031ppm，農村地区O.028 ppmと発

表されている.第 1回l乙比べて第2回は，わずかにP

CB含有量は減少してはいるが，われわれの調査で、は

あまり変っておらず，汚染度比変りはない.との 2回

の全国調査で注目すべき点は，西日本の方が東日本l乙

比べて汚染度が高く，それは瀬戸内海浴岸県民多い乙

と，さらに瀬戸内海はPCBの汚染度の高い海域であ

る乙とを考え併せると，母乳汚染の主因は，魚の多食

にあるものと思われる.東京のような都市でも，魚、を

食べる機会は多く，今回の調査でもほとんどの魚から

PCBを検出しており，したがって妊婦は，脂肪分の

多い魚の多食，連食をさけ，特lこ内臓はさけるべきで

あろう.

要結

1. 都内で入手した，魚、37種類 130検体について

PCBを測定した.可食部で 1ppmを越えたものは，

アナゴの1.87 ppm， 1. 56 ppm，サパの 1.20 ppmの

3検体であり，乙れらを含めて暫定規制値を越えたも

のはなかった.

内臓は採取した33t重類中31種類から PCBを検出

し，高値のものはフッコ26.82 ppm，ハゼ6.46ppm，

マコガレイ 6.12pP111， ハマチ 3.58ppmなどであっ

た.

2. 貝類については，広島県産のカキが平均で0.15

ppm，宮城県産のカキは平均 0.04ppmで広島県産の

カキがやや高いPCB含有量を示した.

3. 乳製品の汚染度は低く，暫定規制憶を越えたも

のはなかった.

4. 肉類の汚染度も低く，暫定規制値を越える食肉

はなかった.

鶏卵も同様の結果であり，暫定規制値を下まわっ

た.食肉中の鶏肉および鶏卵は，鶏の飼料l乙魚、粉が加

えられる乙とがあるが， PCBの検出濃度は低く，注

目された.

5. 肝油製品から0.39PPl11， 0.81 ppmの PCBを

検出した.また，原料の合成油から0.88PPl11，魚、池か

ら0.17ppm， 1.55 ppmの PCBを検出した.肝油製

品の汚染は，魚、泊中のPC Bn:由来すると思われる.

魚、油は，魚、の肝臓の脂肪油であるが，内臓について

はPCBの規制がなく， ζの点で盲点といえよう.

6. 7検体の包装紙について PCBを検査したが，

PCBは検出しなかった.包装紙民対する規制が十分

行き届いているものと思われる.

7. 20例の母乳について調査したところ，全量あた

り平均O.030 ppm，脂肪量あたり平均 0.63ppmの結

果を得た.前報と比較して，全量あたりでは大差な

く，脂肪量あたりでは前報6)の 2/3であった.また，厚

生省が実施した第2回母乳中のPCB全国調査の都市

住宅地区平均0.031ppmとほとんど同じであったが，

魚介類の汚染は依然として存在するので，妊婦は魚の

多食，連食はさけるべきである.

〔付記コ本研究は，昭和48年度当研究所研究課題

「東京都における PCB汚染の実態はついてJとして

実施したものである.
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有害性元素lこ関する衛生化学的研究(第 5報〉

野菜などの重金属含有量について

雨宮 敬*伊藤弘一中山添律子

原田裕文*戸 谷哲也宇

Hygienic Chemical Studies 011日armfulElements (V) 

Contens of Heavy Metals in Vegetables and Fl'uits 

TAKASHI AMEMIYAぺKOICHIITOヘRITSUKOYAMAZOEぺ
HIROFUMI HARADA* AND TETSUYA TOTANI* 

Contents of cadmium， lead， arsenic， copper， zinc and manganese in various kinds of vegetables 

and fruits were surveyed from 1971 to 1973. 

Samples were 5 kinds of vegetables ; tomato， cucumber， spinach， potato and tea， and 3 kinds of 

fruits : appele， strowberry and summer orange， collected from markets. The samples were digested 

with sulfuric acid and nitric acid. Arsenic and the other metals in the digested solution were det-

ermined by spectrophotometry using silver diethyldithiocarbamate and atomic absorption spectropho-

tometry， respectively. 
The results obtained are summarized as follows : 

1) The mean content of cadmium in each sample was rangec1 from 0.05 ppm in apple to 0.0091 

ppm in spinach 
2) The content of lead in spinach was averaged 0.081 ppm， and in the other samples was less. 

3) The content of arsenic in al1 the samples examined was almost trace. 

4) Copper and zinc were contained at the level of 5.96 ppm and 32.9 ppm in tea， respectively， 

but far less in the other samples. 

5) Manganese was more contained in all the samples compared with the other metals， and， 
especially， the highest level of 1980 ppm was detected from tea examined in this research. 

信者 広コ

近年，カドミウム，鉛，ヒ素などの微量;金属元素に

よる環境の汚染が問題となっている.さらには環境の

?汚染を通して農作物などへの汚染に連鎖してゆく.

野菜，果実中の微量金属元素は植物生育上の必須元

素として，自然界から天然民生体中にとり乙まれて存

在している場合と，公害あるいはヒ酸鉛，ボルドー液

などの農薬散布による人為的なものに起因する汚染が

考えられる.

現在， 食品衛生法1)で米のカドミウムと一部の野

本東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

菜，果実l乙対し残留農薬としてヒ素および鉛について

許容量が定められている.

銅は，わが国では食品安全基準が定められていない

が，ボルドー液の散布l乙よる残留量についてリンゴの

場合l乙規制されている 2)

亜鉛は銅同様に食品安全基準はないが，カナダにお

ける基準によると，野菜，果実および茶などについて

規制されているの.

マンガンは活性二酸化マンガン法による排ガス脱硫

装置などからの飛散が考えられるわ.

そ乙で，野菜，果実中の重金属含有量を把握するた

め，昭和46年から48年の 3年聞にわたり総数270試料

についてカドミウム，鉛，ヒ素，銅，亜鉛およびマン

ガンの合有量の調査を行なったので報告する.
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1. 実験方法

1-1 試料

東京都内の市販の野菜，果実で食品衛生法でヒ素と

鉛の基準のあるもののうち， トマト， イチゴ， リン

ゴ，キュウリ，夏ミカン(実，皮)， ホウレンソウ，

パレイショおよびヒ素と鉛の基準はないが，常時多量

Jこ飲用される茶の 9種類で，産地の明確なものを試料

とし?こ.

1-2 試薬

特l乙乙とわりのなし1かぎり試薬特級(和光純薬工業

K.K.)を用い，硝酸，硫酸およびアンモニア水は精

密分析用を用いた.

0.1%ブロムチモールブルー (BTB)試j夜 :BTB

'U.1 g を希エタノールl乙溶かして 100mlとする.

25%酒石酸ナトリウム・カリウム溶液:酒石酸ナト

りウム・カリウム 250gを水(蒸留水をさらにイオン

交換樹脂 IR-120および IRA-400を用いて精製し

た)I乙溶かして 1，000mlとする.

19らジエルツチオカルパミン酸ナトリウム (DDTC)

j容液 :DDTC1gを水I(_i容かして 100mlとする.

飽和硫酸アンモニウム溶液:硫酸アンモニウムを水

に溶かし，結晶を析出させてから上澄液を用いる.

飽和シュウ酸アンモニウム溶液:前記の飽和硫酸ア

ンモニウム溶液と同様に操作して調製する.

40%塩化第一スズ溶液:塩化第一スズ 40gを塩酸

J乙溶かして 100mlとする.

15%ヨウ化カリウム溶液:ヨウ化カリウム 75gを

水l乙溶かして 500mlとする.

0.1%ジエチルジチオカ Jレパミン酸銀 (SDDTC， ド

ータイトアルセノン〉・ピリジン溶液:SDDTCO.1g 

をピリツンに溶かして 100mlとし，冷暗所i乙保存す

る .ー

亜鉛(砂状):無ヒ素亜鉛を用いる.

酢酸鉛脱脂綿:酢酸鉛 9.5gを水 100mlおよび酢

否定 1滴を加えて溶かした液l乙脱脂綿を浸し，つぎに乙

れをとりだし，過重の液を除いて乾燥して用いる.

カドミウム標準溶液:純度99.9%以上の金属カドミ

ウム1.000 gを硝酸 10mlおよび水 50mlを加え，

加熱して溶かし，水を加えて 1，000mlとし標準原液

とする.この原液をさらにO.lN硝酸で正確に希釈し

て 1ml中10μgの Cdを含む液を調製する.

鉛標準溶液:硝酸鉛1.598 gを 1N硝酸 l乙溶かし

1，000 ml にする.前記のカドミウム標準溶液と同様

に操作して 1ml仁!=t 10μgの Pbを含む溶液を調製

する.

ヒ素標準?吾被:無水亜ヒ酸1.320 gを40%水酸化

ナトリウム溶液に溶かし，水を加えて， 1，000 mlと

する.さらに，乙の溶液を水で、希釈して 1ml中1μg

の Asを含む液を調製する.

銅傑準溶液:硫酸銅 (CUS04・5H20)3. 925 gを1N

硝酸l乙溶かして1，000mlとする. カドミウム標準溶

液と同様に操作して 1ml中 10μgの Cu を含む液

を調製する.

亜鉛標準溶液:純度99.9%以上の紬片状の金属亜鉛

1. 000 gを 1N硝酸 100mlを加えて，加熱して溶か

し， 1N硝酸を加えて1，000mlとする. カドミウム

標準溶液と同様l乙操作して 1ml中 10μgの 2n を

合む液を調製する.

マンガン探準溶液:過マンガン酸カリウム 0.290g 

を水100ml i(_溶かし，硫酸 (1十1)1 mlを加える.

つぎに亜硫酸水素ナトリウム 0.5gを加えて煮沸し

て過剰の亜硫酸を追い出す.冷後，水で 1，000ml に

する(100ppm). さらに 1ml中 10μgの Mnを合

む首長を調製する.

1-3 装置

原子吸光分析装置:パーキンエルマ一社製403型原

子吸光分光光度計を用いた.

光源:パーキンエルマー社製ホローカソードランフ

(Cd， Pb， Cu， 2nおよび Mn)を， またバーナーは

スリースロットを用い， 空気一アセチレンフレームで

測定を行なった.

比色分析装置:日立自記分光光度計 (EPS-3T型〉

を用いた.

pHメ{ター:目立掘場 M-5型を用いた.

1-4 試験溶液の調製

前処理lこ際し，試料J乙泥が付着しているものは泥を

おとし， トマト，イチゴなどのようにヘタのついてい

るものはそれを除き，水洗し，最後に精製した水で、流

し，可食部を試料l乙供した.

1-4(1) カドミウム，鉛および銅

試料をステンレス製の包丁を用いて細切し，その

50.0 gを300mlケルダーノレフラスコにとり，硝酸 10

mlを加えて一夜放置する.

おだやかに加熱し，放冷したのち，硫酸 5mlを静

かに加える.さらに加熱し，白煙が生ずるまで加熱を

続ける.放冷したのち，硝酸 5mlを加えて再び加熱

し，白煙が生じたら加熱を止めて放冷する.さらに硝

酸 5mlを加えて再び加熱する.内容液が無色ないし淡

黄色になるまでこの操作をくり返し有機物を完全に分

解する.
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1-4(2) 亜鉛およびマンガン

別l乙試料50.0gを前記と同様に操作して試料を灰化

』する{令後，水を加えて正確l乙50mlとし，試験溶液

とした.

1-4(3) ヒ 素

試料50.0gをカドミウム，鉛および銅の試験溶液調

製と同保l乙操作し，冷後，灰化i夜l乙飽和シュウ酸アン

モニウム溶液 5mlを加えて加熱し，完全l乙硝肢を除

、去して試験溶液とした.

2. 定量操作

2-1 カドミウム4-B〉，室町-10)および錦11-13)

前記の方法によって得られた試験溶液全量を 100

mlのビーカーに移し，ケノレダーノレプラスコ内を少量

の水で 2回洗い，i先j夜を前i夜l乙合し， O.l%BTB試液

21n~を加え，強アンモニア水を液が黄色から青色l乙変

化するまで加える.

さらに， 25~利回石酸ナトリウム・カリウム溶液5ml

を力nえたのち， j包目安およびアンモニア水を用い pHメ

ーターl乙よって pHを7から7.51こ調整する.

つぎに，この液を 100ml分液ロート lこ移し，飽和

硫酸アンモニウム溶j夜 10mlおよび 1%DDTC i容i夜

を 5ml加えてよく振りまぜて，しばらく放置する.

メチルイソブチルケトン (MIBK)10mlを正確に

加え，振とう機を用いて 5分間探とうする. MIBK層

と水沼zが完全l乙分離するまで静置し， MIBK用を分取

する.

乙の液について Table1に示した測定条件によっ

て原子吸光分析を行なった.

2-2 亜鉛4，10)およびマンガン3)

亜鉛およびマンガンは溶媒抽出を行なう ζ となく，

Table. 1 Operating Conditions 

Cc1 Pb 

Wave Length 2288 

8 

4 

2833 

Lamp Current (Hollow 
Cathode Lamp， mA) 8 

4 

水溶液で直接原子吸光分析を行なった.

2-3 ヒ素14，15)

試験溶液を 40ml標線付きのヒ化水素発生ピンl乙

移し，少量の水でケルダー jレフラスコ内を 2回i5tい，

洗放は前液と合する.

ζれに硫酸 5m1および水を加えて約20mlとし，

ついで15%ヨウ化カリウム溶液2ml， 40%塩化第一ス

ズ溶液 0.2mlおよび水を加えて全量を 40111lとし，

よく振りまぜて常温1，c_15分間放置する.

15分放置後， ヒ化水素発生ピンl乙無ヒ素亜鉛(砂状〉

3gを力11え，国f酸鉛脱脂綿をつめたヒ化水素導入管を

すばやく取り付ける.発生するヒ化水菜、をO.l%SDDT

C.ピリジン溶液を 3ml正確に入れたミクロ試験管

中l乙1時間吸収させる.

ζの吸収i夜を分光光度計用の 1cmセノレ lこ移し，

O.l%SDDTC.ピリジン溶i夜を対日夜として 540n111 に

おける吸光度を測定した.

3. 結果と考察

以上のに方法したがって行なった試料中のカドミウ

ム，鉛，ヒ素，銅，亜鉛およびマンガンの合有量を

Table 2-1， 2-2， 2-3にそれぞれ示す.

3-1 カドミウム

カドミウムについてはホウレンソウの含有主が比較

的高値で， 47年および 48年の 2年間の平均で 0.091

ppm を示した.さらに，イチゴ 0.033PP111， パレイ

ショ 0.025ppm，茶 0.097pp111で、あり，その他の試料

においてはさらに低値であった.主食である米中の含

有最も記載した.都衛生局環境衛生部より送付された

(48年12月18付コ 46;t霊の水稲うるち玄米について調査

したと乙ろ最高3.04PP111を示し，平均値0.21PP111で

Cu Zn Mn 

3247 2138 2795 

15 15 15 

4 4 4 
Slit (lm111， 7A) 

U.V. 
(lm111， 7A) (l111m， 7A) (3 111m， 20A) (lm111， 7A) 

Range 

Acetylene Flow Rate 
(literjmin) 

Air Flow Rate 
(1iter jmin) 

Acetylene Pressure 

Air Pressure 

日 BurnerHead 

4 

23 

U.V. 

4 

23 

0.55 kgjcm2 (8 psi) 

2 kgjcm2(30 psi) 

Three四 Slot

U.V. 

4 

23 

Perkin-Elmer Moclel 403 Atomic Absorption Spectrophotometer 

U.V. U.V. 

6 6 

23 よ23
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Table. 2-1 Contents of Heavy Metals in Vegetales and Fruits 

sample I Year I町 P阿 IPb(p州 IAS(問)I Cu(ppm) I Zn(問〉

Tomato 1 1ハヴ11 0.028 1 0.055 0.045 0.599 
!ム，/.ム1(0.021-0.038)1(0.022-0.103)1(0.010-0.176)1(0.470-0. 750) 

19721 /A A9~ 022 ̂^̂J /̂ 2̂: 09~ .̂ ̂ " /̂ 2̂;_ OO~ '̂ ̂，JA ，~~ 41? . ̂AJ /A _9;s59 ̂̂_J /A A!~ 03~ 
1(0.010-0.029)1(0.021-0.348);(0. 002-0.012)1(0.160-0.480)1(0.530-1. 325)1(0. 020-2.136) 

19731 0.0ω1/ ，0.029 A_A" nd I/A A2~142 A.̂J/̂ ^2:ß2~ • ..J/̂ .2~62? 
1 VI( nd -0.029)!( nd -0.058)1 1(0.070-0.210)1(0.672-1.141)1(0.429-1. 386) 

h在eanl 0.019 0.056 0.018 1 0.385 0.836 0.831 

Strow- 守口引1 0.023 0.064 0.036 0.763 
berry 1 山 1-'-1(0. 011-0. 032)1(0. 018-0.145)1(0. 006-0. 086)1(0. 390-1. 680) 

19721 /A A2~ 03~ ^̂ Ĵ，̂ ^2~ 08! ，_. J /A ^~;_ 02~ ^̂' J /̂ ^2~ 45~ Â "̂ /̂ ^~:. 06? ^̂̂，1， ^~:. 239 1(0.009-0.083);(0.039-0.151)1(0.002-0.081)1(0. 300-0.900)1(0.037-1. 960)1(1. 636-13.16) 

l u oωlomlnd  l omll似 [3993I( nd -0.167);( nd -0.108)1 1(0.130-0.370):(0.698-1. 311)!(0. 770-7. 084) 

Meanl 0.033 I 0.060 I 0.020 0.484 1. 034 I 5.112 

Apple 1 (¥'7， 1 0.008 O. 169 
山川1(0.005-0.014)1(0.053-0.494)1(0.002-0.246)1(0.640…1.460) 

19721/̂ A2;_ OO? ^̂̂，J^ ̂  9:. 18~ . _̂J /̂ 2̂;_ OO~ ^̂ Ĵ /A _ 9~ 859 • Â" /̂ A9:.18~ . ̂_，1^ ̂  9~ 82? 、
，/. ""1(0. 002-0. 008)1(0. 040-0. 458)1(0. 002-0. 023)1(0. 540-1.190)1(0. 017-0. 487)1(0. 248-1. 691) 

19731/ p. OO~ ^̂ J /̂ 2̂'， 06~ ^̂ Ĵ 凶 1/A ^2~ 302 .. Ĵ /A 2̂:. 25~ ^̂' ，JA ，2:-95~ i( nd -0.004)[(0.004-0.229)1 1(0.220-0.440):，(0.026-0.381)[(0.125-1. 869) 

Me叫 0附 0.139 0.025 0.725 0.219 0.890 

Table. 2-2 Contents of Heavy Metals in Vegetables and Fruits 

sample I Ye叶 Cd(p阿|問削 IAs(ppm) Iω附 IZn(ppm) I T叩 pm)

Cucum-1 1{'¥門守 0.012 0.069 0.019 0.637 
ber 1 -'-"" -'-1(0. 005-0. 0叫O側 4 叫 (0.005-0附 1(0.28日制

!0.OM10  0261 nd1026012.410!0.806  
1(0.001-0.007):( nd -0.057)1 1(0.060-0.420):(1. 680-3. 460):(0.575-1. 209 

h1eanl 0.008 0.049 0.010 0.449 

叫OO:2凸ι竺雪;叫0.0む出空当;2お6但町d叫1り1)¥
1印即9貯7η21/A^9仏ω.心O白2~ _̂，J"， A2'， 0侃8~ "̂， J/A 2̂;， 01~ ， "J" ̂ L 10侃③ 1" ^~:-27祁~ ，̂.J/̂ ~!;，4ωO∞ O J」f(σ0.0但1ル山トO円。山 261)1(0.0∞仰Oω2μ叩 O山 制ω側刊叫Oの「呼叩)1千ヤ1(1ο1.29山
1叩9731/__ _，0. 01! "̂""I/ _.0' 03~ ， "，J 凶 1/"，，2;，482 ""̂，，L A!~91~ _A_，l̂ ，，2:-919 

I( nd -0.028)[( nd -0. 132)1 1(0.280-0.680):(1. 424-3. 545)1(0. 735-1. 318) 

Meanl 0.025 0.083 0.008 1. 015 2. 100 1. 155 

Potato 

Spinach 
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Table 2-3 Contents of Heatals in Vegetables and Fruits 

Sample I y叫 Cd(山) I阿川 As(p阿 lcωm)Zn(ppm) Mn(p州

Summer|ml/0 0ωI'-A A2;， 1O~ ，~~，1^ ̂9: 05~ ，^~，J^ ，2ωj  
.LVIムi(O.001-0. 017Y(0. 028-0. 175Y(0. 011-0. 137Y(0. 400-0. 930)! Orange I ト I'V'V~~ V'~' ~/I'v. V~~ V. ~~. /I'v. ~VV v， v~v/I 

I ， ^~nl 0.006 0.094 0.031 0.410 0.266 
(fruit) I 19721c0側一0007〉!(0022-omo〉!(0002-0 0町Ico 側_:_::0.930) !c0.055::0.567)1c0.250~1.166)

9731，- _，o .00~ 11""，，1/11 ，，~:04~ 1M，，1 nd 1/11 1~~24~ '1""J/11 A~;_69~ nn""I/11 1~~46~ 
10[( nd -0.008):(0.004-0.1侃)1 1(0.171ー 0.350)1(0.426-0.925):(0.184-0.893)

1Meanl 0.006 0.081 0.030 0.443 0.48o 0.532 

Summer I 守口門寸 0.009 0.135 0.087 0.680 
.L;:JIよ1(0.006-0.013)1(0.033-0.294)1(0.006-0.313):(0.500-0. 820)j Orange I l'v.vVV v ， v~~/i'v ， vVV v'~v~/I'v.vv~ v.~~~/I'-v.vVV v.~~v/I 

I ， ^~nl 0.005 0.255 0.058 0.578 0.826 
(peel) I 19721c0. 002=0. 0的 ico.072::0. 300)1c0. 002=0. 187)1c0. 240~Ö. 980)1(0. 435~1. 930)~(0. 259:::2. 743) 

19731/ _， _p. OO~ 1'¥， I'¥，I/'f'I f'I~~ 1侃 I nd l/'f'I n2~ 15~ '}~n ， l/'n n~;' 442 ，"nn，Irn A~;' 14~ 
I( nd -0.010)1(0.003-0.290)1 1(0.070-0.350)1(0.273-6.509):(0.473-2.164) 

hileanl 0.006 O. 166 I 0.048 0.469 I 1. 133I 1. 335 

Tea I 11'¥門円 0.070 I 0.820 nd 5.960 32.88 1112 
!日'<JI(0.010-0.125)1(0.340-1.420)1 1(4.500-11.20)1(22.80-39.00)1 (800-1980) 

あった.

今調査において，イチゴの平均合有量が46年から48

年の 3年聞にかけて増加しているが，その他の試料で

は減少の傾向にあった.しかし，その原因がいかなる

ものに起因しているか今後検討の必要性があろうかと

思われる.われわれの人体蓄積調査問で、は70歳代の男

子の腎臓から 70ppm 1[.もおよぶカドミウムの蓄積例

を見い出している.今回は野菜，果実の種類が少数で

あり，かなり低値であったとはいえ，人体における高

蓄積例の真の原因がいかなる媒体K由来しているかは

極めて興味のある乙とである.

3-2 鉛

今調査では，ホウレンソウ， リンゴ，夏ミカンの皮

において比較的高値を示し，それぞれ0.133，0.139， 

D.166 ppmであり，その他の試料ではさらに低値であ

った.経年の増減は今調査でみるかぎりは数種の試料

において47年に多少増加しているものもみられたが，

年々減少しているものの方が多かった.

鉛は食品衛生法で1.0から5.0ppmの基準が定めら

れているが1)，すべて1.0ppm以下であり，その基準

値を ζ えているものはみられなかった.その他の機関

で行なわれた結果によると，昭和39年および40年では

リンゴの平均値1.60，キュウリ 0.10，トマト0.10ppm

と報告している.今調査結果は 2，3の報告例17，18)とほ

ぼ同様であった.

3-3 ヒ素

夏ミカンの皮 0.048，夏ミカンの実 0.030， イチゴ

0・020ppmであったが，その他はさらに低値であっ

1'7 すべての試料が経年的に減少していて， 基準値1)

を乙えるものはみられなかった.

今調査では ndを示すものが多数みられたが，植物

にとっては低値であってもそれなりの意味があるもの

と思jつれる.

3-4 銅

パレイショ1.015，ホウレンソウ 0.70，茶の含有量

は他の試料よりも高値で5.960ppmであった.すべて

の試料において経年的に減少の傾向にある.

しかし銅は生体にとって必須元素の一つであり，自

然界l乙広く分布している.仙の報告例では野菜，果実

中i乙0.5から 2ppm程度含有しており，豆類，米i乙は

2から10ppm程度であると報告している 17)

農作業において古くから銅を多量に含む著名なボル

ドー液が殺菌剤として用いられ，散布後の残留が果実

において問題となった ζ ともあった.現在ではリンゴ

の場合のみに 50ppm以下と規制されているわ.

3-5 亜鉛

今調査では，ホウレンソウ5.578，キュウリ 2.410，

パレイショ2.100ppmであり，茶の班鉛合有量は他の

いずれの試料よりもはるかlζ高値で32.88 ppmを示し

た.

:rIli鉛も銅同保生体にとって必須元素であることは周

知のとおりであるが文献上， 野菜では 1から 10pP111

程度，立類では20から50ppm程度である 17)

しかし，飲料水をはじめ亜鉛による中毒事故例もか

なりある乙とから，その毒性は無視し得ない，

3-5 マンガン
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今回の調査においてホウレンソウ 5.249，イチゴ

5.112 ppmが高値であった.ホウレンソウは20件，イ

チゴ30件調査したところ，前者においては 0.770から

13.16 ppmを，また後者においては1.547から 8.354

ppmという合有量を示したが， その他の試料ではさ

らに低値であった.

今回調査したすべての試料中で、最も高値を示したも

のに茶が挙げられる.銘柄の異なるものを10件調査し

たと乙ろ，最高1，980ppm，最低でも800ppm， 平 均

値1，112ppmであった.乙の結果は田中ら 17)の報告例

と同慌の傾向を示した.マンガシは生体の必須元素で

あるが，茶1乙多く合有しているのは茶の特異的な吸収

によるものと思わ~1，る.

マンガンは酸化作用l乙関係があるものといわれてお

り，マンガン欠乏の葉は葉!J庶民緑色のまま特徴のある

斑点が生じるが，生理作用については不明な点が多

~ ，2). 
今回調査したカドミウムをはじめとする各金属元素

において，全般的にみて，試料中の含有量が年々減少

していくものが多かった.

さらに今後も調査を継続し，野菜，果実のみにとど

まらず他の食品をも実施していく必要があると考えら

~1，る.

4. 要結

1. 昭和46年から48年までの 3年間にトマト，イチ

ゴ， リンゴ，キュウリ，夏ミカン(皮，実)， ホウレ

ンソウ，パレイショおよび茶の 9種 (270試料〉につ

いて重金属合有量の調査を行なった.対象とした金属

元素は，カドミウム，鉛， ヒ素，銅，車鉛およびマン

ガンの 6極で計1，190件である.

2. カドミウムについては，ホウレンソウが他の試

料と比較して高値を示し， 平均値は 0.091ppmであ

ったが，このうち0.150ppmのものもみられた.

3. 鉛については，夏ミカンの皮が0.166ppmで、あ

った.その他のものはさらに低値であった.

4. ヒ京については，特に高胞のものはみられなか

っTこ.

5. 銅および亜鉛については，茶の台有量が高値で

あった.さらにホウレンソウの亜鉛合有量は 5.578

ppmでめった.

6. マンガンは特lこ茶l乙多く，最高fitI1， 980 ppmを

示し，最低値で、も 800ppmであった.

〔付記〕本調査は第10回全国衛生化学技術協議会総

会で発表した.
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有害性元素に関する衛生化学的研究(第 6報〉

アルカリ分解による魚肉中のメチル水銀の定量法

竹内正博*江波戸挙秀中伊藤弘一半雨宮 取水

原田裕文*戸谷哲u2宇

Hygienic Chemical Studies on Harmful Elements (VI) 

Determination Method of Methylmercury in Fish 

by Alkaline Digestion 

MASAHIRO T AKEUCHIヘKIYOHIDEEBATOヘKOICHIITOヘ
T AKASHI AMEMIY AヘHIROFUMIHARADA * 

AND TETSUY A TOT ANI* 

A method for the determination of methylmercury in fish has been investigated， for the purpose of 
improving the ordinary method author匂edby F D A. 

The ordinary method is often attended with emulsion at the steps of the extraction of methylmer-

cury with benezene. 

Sample was digested with a potassium hydroxide ethanol solution (2 N) in order to prevent the 

formation of emulsion. 

Methylmercury was extracted as methylmercuric chloride (MMC) with chloroform after acidification 

of the digested solution， back-extracted with a cysteine acetate solution from the extract， re司extract-

ed with benzene， and determined by gaschromatography equipped with an electron capture detectot. 

The average recovery of MMC added to samples was 86.2%， and the standard deviation was 

1.1%. 
The MMC extracted from samples was identified by mass spectrometry combined with gaschro・

matography. 

緒 手工3

魚肉中のメチル水銀の定量法として，現在，直接抽

出法1)およひやパパイン分解法1，2)の2つの方法が衛生

試験法lこ採用されている。直接抽出法は West泌 3-5)

が確立した方法を若干改良したもので，塩酸酸性とし

た試料から直接メチノレ水銀をベンゼンで抽出し，シス

テイン・アセテート溶液!こ転出後，ベンゼンで再抽出

し，電子tff謎型ガスクロマトグラフ (ECD--GC)に

よって，定量する方法である。乙の方法の欠点は試料

中の蛋白質などの生体組織のために，抽出過程におい

*東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3--2L1--1
ホ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

て強固なエマルジョンが形成され，ベンゼン層あるい

は水層の分取が非常に困難になることと，エマルジョ

ンの程度が魚種によって異なるため，メチル水銀の回

収率が魚種毎l乙相異し，常l乙回収実験の並行を必要と

することである。

パパイン分解法は，あらかじめ蛋白質分解酔素ノfパ

インを用いて試料を液化し，その後メチノレ水銀を述統

抽出することによって，乙のような欠点をかなり改良

しえたものといえるが，試料の液化および連続抽出操

作lこ長時間を要し，迅速性を必要とするノレーチン分析

法としては，かならずしも適当でない。

著者らは，より迅速なメチル水銀の定量法を確立す

ることを目的として， ~\肉を水酸化カリウム@エタノ

ール溶液で、分解し，その後塩酸酸性としてから，メチ

ル水銀を抽出する方法を検討したと乙ろ，エマルジョ
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ンの形成がほとんどみられず，簡便に操作する乙とが

できた。また回収率および再現性においても良好な結

果が得られ，迅速なメチル水銀の定量法として活用す

るζ とができると考えられるので報告する。

実験の部

1. 試薬 (1) ベンゼンおよびクロロホルム一一試

薬特級を使用する。ただし，ベンゼンは使用に先だ

ち，塩化メチノレ水銀の定量を妨害する不純物が存在し

ないことを， ECD-GC Iこより確認する。

(2) 塩酸一一試薬特級をあらかじめ適量のベンゼン

で洗浄し，塩化メチノレ水銀の定量を妨害する成分を除

去してから使用する。

(3) 2N-水酸化カリウム・エタノール溶液ー水酸

Hニカリウム 112g (2モノレ〉を水 200ml I乙溶解し，

エタノーノレを加えて， 1，000 mlとする。

(μω4吋) システイン@アセテ一トj溶容j液夜一一和恥j

特級塩l酸唆L一システイン1.0g，酢酸ナトリウム (CH3

COONa. 3 H20) 0.8 g，塩化ナトリウム 12.5gを水

l乙溶解し， 100 mlとする。

(5) J直化メチノレ水銀標準溶液一一①ベンゼン溶液:

純度99%以上の塩化メチノレ水銀 (mp169-170
0

) を

ベンゼンl乙溶解して， 1 mgjmlの保存溶液を調製レ，

さらに適量のベンゼンで希釈して，標準溶液を調製す

る。

② エタノーJレ海抜:前項①のベンゼンのかわりに

エタノーjレを用い，他は同jおこして標準溶液を調製す

る。乙の溶液は添加回収実験l乙供する。

2. 装置 (1) ECD-GC装置は島津 GC-5A型

〈線源:3H)を使用した。

カラムは 10%DEGS-HG(クロモソノレブ WAW-

DMCS， 80-100メッシュ)3mm世x1.5m(ガラス〉

を用いた。温度はカラム 1600，j主入口 180
0

，検出器

200。とし，キャリヤーガスは N260 mljminとした。

(2) GC-MS装置は島津 LKB-9000型(多重イオ

ン検出器っき)を使用した。

GCカラムは 2mm世x2m(ガラス〉を使用し，

充填剤は(1)と同一で，温度は1500
，キャリヤーガスは

He 30 mljminとした。 MSイオン源温度は2700，イ

オン化電圧70eV，イオン加速電圧3.5kV， トラップ

電流は 60μAとした。 イオン源出ロスリ γ ト'1日およ

びコレクタースリット '1'高は O.lmm，磁場走査範囲は

0-400で，マススペクトノレ測定時間は 5秒間， UVレ

コーダースピードは 8cmjsecとした。なお，モレキ

ュラーセパレーター温度は2200

とした。

3. 定量法 (1) 言式験溶液の調製一一ホモジナイズ

した試料5.0g を 200mlのナス型フラスコにとり，

2N-水酸化カリウム・エタノール溶液10mlを加え，

還流冷却器を付して，試料が分解液化し，国型物が消

失するまで(約30分)，水浴上で加熱する。冷後， 1N 

一塩酸20mlを加えて中和レ， 1 %硫酸銅溶液5mlを

加え混和してから，さらに塩酸 5mlを加えた後，内

容物を 200mlの分液ロートに移す。フラスコの壁を

1N一塩酸 10mlで洗浄し，前液l乙合した後，クロロ

ホノレム 30mlを力日え， 3分間激くしj反り i昆ぜる. 古争

置後， クロロホノレム層を別の 200mlの分液ロートに

分取し，水層はさらに， クロロホノレム 301111ずつを

用いて， 2回抽出を繰り返し，クロロホルム層を前液

と合する。次i乙， ζのクロロホルム層lこシステイン@

アセテート溶液20mlを加え， 5分間振り混ぜた後，

下層をすて，システイン・アセテート溶液層を Jl-ヘ

キサン 20mlずつを用いて， 2回洗浄する。つぎに，

システイン・アセテート溶液居10mlを正確に 100ml

の分液ロートにとり，塩酸2ml，ベンゼン20mlを加

え， 3分間振り混ぜた後，ベンゼン層をとり， ECD 

-GCの試験溶液とする。

(2) 検量線一一一塩化メチノレ水銀探準溶液 5μJを

ECD-GC tこ注入し， ピーク高と濃度から検量線を作

成する。通常，この検量線は原点をとおり， .最高 0.1

μgjml程度まで直線にのる。

この検量線を用いて，試験溶液 5μJを注入したと

きのピーク高から，その試験液中のメチル水銀濃度を

求め，さらに，日制斗中のメチル水銀含有量を算出す

る。

実験結果および考察

1. 定量法の検討 (1) アルカリ分解一一アルカリ

分解の目的は言明q中の蛋白質，脂質等を分解して，メ

チノレ水銀が抽出され易い状態にするためと，抽出時の

エマ jレジョンの形成を無くすためである。そこで，乙

のアノレカリ分解l乙要する水酸化カリウム・エタノーノレ

溶液の涼:度および加熱fl寺聞について検討した。

すなわち，試料としてメカジキの食肉部 5gを用

い，これに 0.5N，1N， 2N， 3Nの水酸化カリウム

・エタノール溶液lOmlをそれぞれ加え水浴上で加熱

し，国型物が消失し均一な溶液となるまでの時間を測

定し，その結果を Fig.1 IC示した。 ここにみられる

ように， 0.5Nでは180分以上， lNでは70分を要し，

2N以上では30分以内に完全に液化することが認めら

れた。そ乙で， 0.5Nのアルカリ濃度は除外して， 1 

N以上の濃度条件において，時間を変えて加熱し，魚、

肉中のメチル水銀の回収2fiを測定する乙とによって，
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Fig; 1 Time required fo1' digestion of fish with KOH ethanol 
solution 

アルカリ分解操作の至適条件を求めることにした。

メカジキの食肉部 5gI乙1N，2N， 3 Nの水酸化

カリウムエ・タノール溶液 10mlを加え， 0-2時間

の範囲で，それぞれ時間を変えて加熱し， 3. (1)に示し

た方法J乙従って，メチル水銀を定量し， 回収率を求

め，その結果を Fig.2K示した。 1Nの場合は，加

熱時聞が30分未満で、あると，最初のクロロホノレム抽出

の段階で，エマJレヅョンが形成レ，分析不能もしくは

著しく困難であったが， 60分以上加熱すれば，エマJレ

ヅョンの形成がなく，メチノレ水銀の回収率も一定とな

るζ とが認められた。また， 2Nの場・合は30分以上，

20 

。
30 60 90 120 

Heating time (凶n)

Fig.2 Eeffect of heating time on recol'ery of methylmercurey 

。一一一口 lN-KOHethanol solution 
。一一一o2N -KOH ethanol solution 
ムー----l¥3N -KOH ethanol solution 

3Nの場合は20分以上加熱したとき， 回収率が一定と

なった。この結果は， Fig. 1における国型物が消失

し，均一溶液になるのに要する時間とよく一致してお

り，アノレカリ分解の有効性を示すものであると考えら

れる。

以上の結果から，アノレカリ分解に用いる水酸化カリ

ウム・エタノー Jレ洛液は 2Nとし，加熱時間は30分と

した。

(2) メチノレ水銀のJ由出条件一一動物組織中のメチル

水銀は，合硫アミノ酸の SH基と結合して存在すると

いわれているが，アルカリ分解の過程では，水酸化物

(CHaHgOH) または， メノレカプタイド (CH3HgSR) 

を生成していると考えられる 3)。そして， 生成したこ

れらのメチル水銀化合物は塩酸で、容易に塩化メチル水

銀に変わるので，溶媒抽出が可能になると考えられ

る。以下lζ抽出時における塩酸濃度および抽出溶媒に

ついて検討した。

1%システイン j容液(塩酸Lーシステイン1.0g， 

酢酸ナトリウム 0.8gを水 100ml i乙溶解したもの〉

5 ml I乙塩化メチ Jレ水銀 5μgを添加し， 2 N -水酸化

カリウム・エタノーノレ溶液10mlを加え，還流冷却器

を付して，水浴上で、30分加熱した。冷後， 1N一塩酸

20mlで中和して試料溶液とし，乙れらの試料溶液l乙

適量の塩酸を加えて， 0.2Nから4Nまでの濃度を異に

する塩酸を含む液に調整してから，ベンゼン， 7トヘキ

100 

90卜F
80卜.1 ，0..-一一+一一一-0-一一一一0

0ト

0トj

I I 
!o 1 VJ 

50トcli

40 

I 
A 

0.20.5 1.0 2.0 3.0 4.0 

HCl (N) 

Fig.3 Effects of HCl and soJvent on extraction of 
methyJmercuric chloride 

。』一一。Benzene30ml o---oBenzene 30ml X 3 
0----口Chloroform30m1口一一口Chloroform30ml X 3 
b---dn-Hexane 30mlゐ一一心n-Hexane 30ml>く3
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サン， クロロホ Jレムの 3種の溶媒を用いて，メチ jレ水

銀を抽出レた。ベンゼ、ン，n-ヘキサンの場合は抽出液

を直接 ECD-GCの試料l乙供したが， クロロホ Jレム

の場合はそのままでは ECD-GCに注入することが

できないので，システイン・アセテート溶液l乙転溶後

多量のベンゼンで再抽出し， ECD-GCの試料l乙供し

た。 ζの結果を Fig.3i乙示す。

いずれの溶媒の場合も，塩酸濃度 1N以上で，塩化

メチル水銀の回収率が一定となり， 30 m1 1回抽出の

場合，ベンゼンでは80%，クロロホノレムでは77%，1]-

ヘキサンでは 75%であった。 30m1ずつ 3回，計90

m1で抽出した場合，ベンゼンでは99%， クロロホル

ムでは97%，トヘキサンでは95%とほぼ定量的な回収

率が得られた。従って，初めに添加した塩化メチノレ水

銀は，アパノカリ分解，中和および塩酸による酸性化の

過程では，全く損失のないことがわかった。以上の乙

とから，塩化メチノレ水銀の抽出条件として， 本法で

は，塩酸濃度を1.5Nとする ζ とにした。また，抽出

溶媒としては，実際の試料を行なった場合の操作上の

利点を考慮して，クロロホルムを採用し， 3回抽出を

iiなうことl乙した。

(3) システイン・アセテート溶液について一一一シス

テイン・アセテート溶液でj主抽出した塩化メチ jレ水銀

をベンゼンで再抽出する場合の抽出率について検討し

1ft守生試験法l乙従って調製したシステイン@アセテー

トi容i夜(塩酸Lーシステイン1.0 g，酢酸ナトリウム

0.8g，研出支ナトリウム12.5g・をオdこj容月卒して， 100 m1 

としたもの)10 ml iz::.塩化メチル水銀 1μgを添加

し，積々の濃度の塩酸酸性としてから，それぞれベン

ゼン 20m1で抽出した。また硫illi支ナトリウムのかわ

りに塩化ナトリウムを用いて調製したシステイン・ア

セテート溶液について，同様の実験を行ない抽出Z容を

比較し， Table 1 !乙示した。慌析剤として， 硫酸ナト

Table 1 Effects of HCl and salts on extraction 

of methylmercuric chloride from :cysteine 

acetate solution 

Variety of salt _~oncentrati中 of HCl(N) 

(Wt.9ら)o 1 2  3 4 5 

NaZSO.1 (12.5) 0 76.7 91. 5 92.7 91. 2 87.7 

NaCl (12.5) 0 95.8 96.9 94.5 92.1 90.9 

NaCl (20.0) 0 94.9 96.8 93.8 92.6 90.5 

Methylmercuric chloride added : 1 p g 

Cysteine acetate solution: 101111 

Extraction solvent: Benzene 20 m1 

リウムを使用した場合，ベンゼンによる 1回抽出で

は，最高93%程度の抽出卒であったが，塩化ナトリウ

ムを使用した場合は， 97%程度まで上昇する乙とが認

められた。従って本法では，システイン。アセテート

溶液の組成は塩酸Lーシステイン1.0 g，酢酸ナトリウ

ム0.8g，塩化ナトリウム12.5gとし， ζれらを水l乙溶

解して100ml としたものを使用することにした。 ま

た，塩化メチル水銀をベンゼンで抽出するときの塩酸

濃度は， Table 1より， 2Nが最適である乙とがわか

ったので，とのシステイン・アセテート溶液10mli乙

対して，塩酸 2mlを加える乙とにした。

次にこのシステイン・アセテート溶液によるクロロ

ホルム中の塩{ヒメチル水銀の逆抽出について，検討し

7こ。

すなわち，クロロホ jレム 100ml tz::.塩化メチル水銀

1μg， 5μgおよび10μgをi:t)]Qし，システイン・アセテ

{ト溶液 10mlまたは 20mlを加え， 5分間振トウ後，シ

ステイン・アセテート溶液層101111採取し，塩酸 2ml

を加え，ベンゼン 201111ずつで抽出を 2回繰り返す

ζ とによって，システイン・アセテート溶液中の塩化

メチル水銀を完全に回収したと乙ろ， ほほ 100%の問、

収率が得られた。 (Table11) 

従って，システイン・アセテート溶液による塩化メ

チル水銀の逆抽出は， 10111l以上で 1回行なえば十分

であることがわかった。

Table 1I Extraction of methylmecuric chloride 

in chloroform with cysteine acetate 

solution 

Cysteine acetate 
Methylmercuric chloride 

solution (ml) Addec1 Founc1 Rec(o?vのery 
〈μg) (μg) 

10 1 0.98 98;0 

20 1 0.99 99.0 

10 5 4.93 98.6 

20 5 4.92 98.4 

10 10 9.90 99.0 

20 10 9.87 98.7 

Volume of chloroform : 100 ml 

(4) システイン・アセテート溶液層の洗浄一一本法

では，試料中のメチノレ水銀の11tl出lこ， ECD-GC (乙対

して感度の高いクロロホノレムを使用するので，最終試

験溶液lこクロロホノレムが混入するのを防がなければな

らない。もし微量でも混入すれば，ガスクロマトグ

ラムのベースラインが上昇して，塩化メチル水銀の定

量を妨害する。そ乙で，クロロホ Jレム溶液から塩化メ
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Retention tirne (rnin) 

Fig.4 Infl日enceof chloroform residue in cvsteine solution 
layer' on the peaks of methylmercuric chlol‘id巴

(a) Sta凶 rd州凶onof methvlmercuric chloride 
(b) Without washing 
(c) Washing cysteine solution layer with n.hexane (20m1X 1) 
(d) Washing cysteine 50]凶 onlayer with叫 exane(20m1X 2) 

チJレ水銀を逆抽出した後，システイン・アセテート溶

液層を71-ヘキサンで洗浄する乙とにした。洗浄した場

合と，しなかった場合の最終試験熔液のガスクロマト

グラムを Fig~4 IC示したが，20mlずつで2回洗浄

すれば，妨害となるクロロホルムを完全に除去できる

乙とがわかった。その際，洗浄l乙用いたかヘキサンj菅

への塩化メチJレ水銀の移行は，全くない乙とが ECD

-GC f乙より確認された。

2. 添加回収率

本法と直接抽出法によって，数種の魚肉中のメチノレ

水銀を定量レ，また別i乙，一定量の塩化メチノレ水銀を

添加した場合の回収率を， Table nr fC示した。

直接抽出法は最初のベンゼン抽出とシステイン搭浪

花よる逆抽出の段階で，エマノレジョンを形成した。前

者のエマJレジョンは3，000rpm， 10分程度の遠心分離

で容易に分離し，操作上それ程大きな支障とはならな

かったが，後者のエルマツヨンの程度は魚種によって

著しく相異し， 4，000 rpm， 15分程度の遠心操作では

分離しきらない場合があり，操作上の大きな問題点と

なった。今回の3制斗で、は，マグロ，イヮ、ン，アジ等l乙

Table][ Comparison between the recovery of methylmercur1c chloride by Direct Extraction 

Method and Alkaline Digestion Method 

Sample Methylmercuric chloride Recovery d) 
Methoda) 

wt. 
Name No (g) 

Present(孟〉 Added Fou(nμdg(3〉0 Aver(a9gもe〕(め
SDb) RSDC) 

(μg) (μg) 

Albacore 5 5 AD  3.40 5 7.74 86.8 1.11 1.28 

DE  3.08 5 6.94 77.2 1.33 1.72 

Swordfish 5 5 AD  4.13 5 8.54 88.2 1.35 1. 53 

DE  3.88 5 8.11 84.6 1. 99 2.35 

Bonito 5 υ 「
AD  1.11 5 5.47 87.3 1.36 1. 56 

DE  0.87 5 4.83 79.2 1.34 1.64 

Yellowtail 5 5 
AD  0.66 5 4.92 85.3 0.93 1.09 

DE  0.23 5 4.42 77.9 1. 91 2.45 

Menul三e 5 5 
AD  3.08 5 7.36 85.6 0.98 1.14 

DE  2.81 5 6.19 67.7 1. 54 2.28 

Sardine 5 5 
AD  0.10 1 0.95 85.3 0.94 1.10 

DE  0.60 1 0.74 67.7 0.48 0.70 

Mackrel pike 5 5 
AD  0.31 1 1.17 86.3 0.47 0.54 

DE  0.22 1 1.12 89.7 0.48 0.54 

Horse mackel 5 5 AD  0.23 1 1. 09 84.7 0:48 0.57 

DE  0.17 1 0.89 72.0 0.82 1.14 

Flying-fish 5 5 AD  0.20 1 1. 06 86.3 0.47 0.54 

DE  0.11 1 0.90 78.7 0.48 0.61 

Digestion DE: Direct Extraction 
b) Standard Deviation 

c) Relative Standatd Deviation 

d) The average reeovery and the standard deviation 

AD : 86.2土1.1(%) DE: 77.2土5.9(~の
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120 強国なエマノレジョンを形成する傾向がみられ，それら

については遠心操作後，できるだけ多量のシステイン

・アセテート溶液層を採取して操作を続行したが，試

料の差異による回収率のバラツキが大きく(平均田収

率77.2%，標準偏差5.99の，各言iヤr4毎i乙回収実験を併

行する必要性が認められた。

本法の場合は，クロロホノレムによる抽出過程で，界

面l乙若干の浮遊物を生成したが，分液操作上は支障と

ならなかった。またシステイン@アセテート溶液で塩

化メチノレ水銀を逆抽出するときに，わずかにエマノレジ

宮ンを形成する言制斗もあったが，次のかヘキサン洗浄

の段階で消失し，遠心操作はほとんど不要であったた

め，全工程にわたって，かなり円滑に操作する ζ とが

できた。本法による回収率は試料の種類l乙関係なく，

平均86.2%で，その時の標準偏差は1.1%と極めて小

さく，良好な結果となった。

3. 魚、肉から抽出した塩化メチル水銀の確認につい

て

アルカリ分解を行なってもメチル水銀は分解しない

乙とを立証する意味から，本法によって魚肉からJ出出

した塩化メチノレ水銀を，次のようにして確認した。

(1) 最終試験溶液を濃縮し， GC-MSIC:注入して，

ガスクロマトグラム上の塩化メチノレ水銀のピーク位置

のマススペクトルを測定したところ， 親イオン CHa

HgCl+ IC:基因するピークが M/e248-252 I乙， また

.CH3Hどおよび Hg十 l乙基因するピークが，それぞれ

~/e 213--219， 198--204 I乙出現レた。乙れらのピー

ク群は，いずれも水銀化合物に特有な 7本の同位体ピ

ークから構成されており，標準溶液について測定した

スペクトルと良く一致した。 (Fig.5)

(2) 次に， ECD--GCクロマトグラム上の塩化メチ

ル水銀のピークに，同じ保持時間を有する他の成分が

CH3HgCtト

252 CH
3
Hgキ

217 

200 210 220 230 240 250 
M/e 

Fig.5 Mass spectr日mof methylmercuric chloride 
extracted from fish 

100 
/ 

l'vI/e 250 

M/ e 249 

e 40 
ド吋

20 

。
10 

Fig.6 Calibralion cunes of methylmercuric chloride 

重なっていないζ とを確認するために，先の濃縮j夜中

の塩化メチノレ水銀を ECD--GC法とマスフラグメン

ト (MF)法によって定量し，分析値を比較レ7こ.

(TablelV) 

MF法の場合は，親イオン (CH3HgClつの同j立体

ピークのうち， M/e 249，250，252の3ピークについて

フラグメントグラムを測定した。定量に際しては，塩

化メチル水銀標準溶液から作成レ Tこ検量線を使用レ

た。 (Fig.6)

TableNより， 濃縮液中の塩化メチノレ水銀の分析値

は， ECD--GC法と MF法でよく一致している乙と

が認められた。

Table N Determination values of extracted 

methylmeruric chloride by massfragme 

ntography and ECD-gaschromatography 

(ppm) 
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(3) 次l乙， M/e 249，250，252の相対イオン強度を計

算し， TableV IC:示した。 濃縮試料j夜と標準溶液の相

対イオン強度は，実験誤差の範囲内で一致し，さらに

それらは水銀の同位体存在比(理論値〉と一致もた。

以上の 3点から， ECD--GCクロマトグラム上のピ

ークは塩化メチノレ水銀で、あり，他の不純成分は全く重

なっていない乙とが確認された。
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Table V Relative ion intensity of each 
fragment 

M/e 

252 250 

Standard Methylmercuric 2.2 1.5 
chloride 

Extracted 1¥在ethylmercuric 2.1 1.6 
chloride 

249 

1.0 

1.0 

Natural abundance of 
(2.2.) (1. 6) (1. 0) Mercury 

総括

1. 魚肉中のメチ jレ水銀定量の前処理として，試料

を 2Nー水酸化カリウム@エタノール溶液で、分解し，

塩酸酸性としてからメチル水銀を抽出する方法を検討

したところ，エマ Jレジョンの形成がなく，迅速に操作

することができた。

2. 数種の魚肉lζ添加したメチノレ水銀の回収率は

86.2%とほぼ満足できる結果となった。またその時の

椋準偏差は1.1%で， 魚種の相異による回収率のバラ

ツキは極めて小さい乙とがわかった。

3. 本法によって，魚肉から抽出したメチル水銀は

マススペクトルならびに親イオンのフラグメントグラ

ムから同定する ζ とができた。

~M 辞

本研究にあたって，御便宜を賜わった当所，松本茂

理化学部長l乙深謝し1たします。

〔附記〉本研究は日本分析化学会1973年夏季研究発

表会で報告した。
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東京都における水銀汚染の実態について(第 1報〉

魚介類および水産加工品中の水銀含有量について

伊藤弘一本竹内正博*江波戸挙秀中間宮 敬中

原 田 裕 文 * 戸谷哲也*

Survey of Pollution with斑ercuryin Tokyo ( 1 ) 

Mercury Content of Marine Fish， Shellfish and Marine Products 

KOICHIITOヘMASAHIROTAKEUCHI*， KIYOHIDE EBATOヘTAKASHIAMEMIY A'ド，

HIROFUMI HARADA* AND TETSUYA TOTANI* 

The content of total mercury and methyl mercury in about 400 samples of fish， shellfish ancl 

marine product collected from Tokyo central market were detennined for the purpose of investiga-
ting pollution with them. 

The maximum amount of 1. 10 ppm of total mercury and that of 0.97 ppm of methyl mercury in 

one of Menuke were found. The mean cotent of total mercury and methyl l11ercury in fishes was 
0.16 ppl11 and 0.13 ppl11 respectively. Most of fishes and shellfishes contained less than 0.1 ppl11 of 
total mercury. 

The mean ratio of l11ethyl mercury to total mercury in al1 fishes was 82% in this reserch. It was 
shown that fishes caught inland sea or coastal sea contained almost as much al110unt of l11ercury 

as those caught in open sea. The level of l11ercury in marine fishes showed a tendency to increase 

in propotion to size of fish. Generally， deep-sea fishes had more amount of mercury than fishes of 

continental shelf. 

The maximum amount of 0.51 ppm total mercury was found in one of Hanpen. The mean content 

of mercury of l11arine products ranged from 0.00 to 0.13 ppl11 with the exception of Hanpen in this 
reserch. 

読者 広司

水俣湾沿岸ならびに新潟県阿賀野川流域など特定地

域l乙発生した有機水銀中毒事件1-2)~i，環境よりメチ

ル水銀を濃縮した魚介類の多食に由来するものとして

著明な事件である.ついで1973年 5月，熊本大学の10

年後の水俣病研究班の報告書第2年度分により，有明

海の一部水域に「第三水俣病Jの存在の可能性が指摘

されたととはより，国は全国の各海域を広範囲にわた

り，水銀汚染の実態について調査を行なった.その結

*東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chol11e， Shinjuku醐ku，
Tokyo， 160 }apan 

果， 数海域の汚染が明らかにされわ魚介類多食民族で

あるわれわれに大きな衝撃を与えた.そのため国は人

の健康を守る立場から， FAO， WHO合同食品添加物

専門家委員会による水銀の暫定取り込み規制勤告およ

び水俣病発症における魚介類からの水銀の推定摂取量

等内ζより， 魚介類lζ合まれる水銀量l乙暫定規制憶を

総水銀〈以下 T-Hg)O. 4 ppm，メチル水銀(以下

Me-Hg)0.3 ppl11と定めたの.なおメチノレ水銀の値は

水銀としての値で，本調査におけるメチル水銀量もす

べて ζの値比換算しである.そ乙で東京都は，市場l乙

出回わっている介魚類の水銀による汚染度を調査する

目的で，築地市場l乙陸揚げされた魚介類について水銀

合有量を測定した.

今回はこの調査の48年度分および乙の期聞に東京都
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内で入手したこ次製品で、ある加工品中の総水銀および

メチル水銀の合有量を報告する.

実験方法

1. 試 薬

特;こことわりのない限り，和光純薬 K.K.の試薬特

級を用いた.

水銀i票準j夜塩化第二水銀 CHgC12) 135.40 mgを

とり，少量のエタノーノレl乙溶解したのち， 1N硝酸で

1001111とする. 乙の液は Hg として 1ml中 1，000

μgを合み，乙れを標準原液とする. 乙の液をさらに

0.5N硝酸で希釈し，1ml中 0.10pgの Hgを含有

する液を調製し，標準溶液とする.

2N水酸化カリウム@エタノーノレ溶液:水酸化カリ

ウム (KOH)112.22 gを蒸留水 100ml ~L溶解し，エ

タノールを加えて 1，000mlとする.

l%Lーシステイン溶液:L -システイン塩酸塩

(HSCH2CH(NH2)COOH. HCl・H20)1. 0 g，酢酸ナト

リウム (CH3COONa.3H20)0. 775 g，無水硫酸ナト

リウム(Na2S04)12.5gを蒸留水l乙溶かし 100mlと

する.

様化メチル水銀標準溶液:塩化メチル水銀 (CH3Hg

C1) (純度99.99%)0.10 mgをベンゼン 100ml ~L溶

解し標準原液とする.乙の液は 1ml中l乙メチル水銀

1，000μgを含む. との原液をベンゼンで希釈し， 1 

ml中 0.10μgを含有する溶液を調製し，標準溶液と

する.

2. 装置

島津水銀専用分析計 UV-201型

島津ガスクロマトグラフ GC-5AP3EF型(3H 線

源使用 ECD付〉

3. 試料

昭和48年 6月から昭和49年 4月までの11ヵ月の閣に

東京築地市場に陸揚げされた魚介類63種 346検体，お

よびこの期聞に東京都内で入手した鯨肉 3種目検体，

水産加工品 8種44検体を分析検体とした.

4. 試験法

今回行なった測定法は，厚生省通達町乙従った.

A.試料の調整

A-l 魚介類

以下比掲げる魚介類の分類l乙従いサンプリングを行

ない， ζれを検体とし，ブレンダーで均一化したもの

を分析試料とする.

0 小型魚類(体長 20cm未満のもの〉

無作為l乙10匹を選ぴ，それぞれの可食部から約 30g

ずつをとり，混和した約 300gを 1検体とする. 1匹

の可食部が 30g未満のものは可食部の総量 300gIこ

相当する芭数をもってー検体とする.貝類のサンプリ

ングも ζれに準ずる.

2) 中型魚類(体長20cm以上60cm未満のもの〉

無作為~L 5~とり，それぞれの可食部から約60g ず

つをとって混和した約 300g吾もってー検体とする.

3) 大型魚類(体長60cm以上のもの〉

無作為l乙3匹とり， それぞれの可食部から約 100g 

ずつをとって混和した約 300gをもってー検体とす

る.

A-2 鯨肉

検体争ブレンダー!こて均一化したものを試料とす

る.

A-3 7l<.産加工品

検体をそのまま試料とする

B 試験溶液の調整

B-l 総水銀

均一l乙した試料5.0gを 500ml 分解フラスコにとり

硫酸 10mlおよび硝酸 20mlを加え，還流冷却器を

つけて静かに約30分間加熱後水冷したのち過マンガン

酸カリウム 19を加え再び加熱する.過マンガン酸カ

リウムの紫色が消失したならば，冷却後再び、過マンガ

ン目安カリウム 2gを加えて加熱する .ζ の操作を過マ

ンガン酸カリウムの紫色が消失しなくなるまで行な

い，冷後過剰の過マンガン酸カリウムの紫色が消える

まで209も塩酸ヒドロキシノレアミン溶液を添加し，水を

加え 100mlとし， ζれを総水銀の試験溶液とする.

B-2 メチ)~水銀

試料10.0gをブレンダーカップにとり，水55mlの

うち適最を加え 3分間ホモヲナイズし，分液ロート l乙

残りの水を用いて試料を移す. つぎに諜塩田空14ml， 

塩化ナトリウム 10.gを加え混合したのち， ベンゼン

70mlを加え，振とう機で5分間振とう抽出する.内

容物を250ml遠沈管l乙移し， 2，000rpmで10分間遠

心分離後，そのベンゼン層50mlをとり，分液ロート

に移し，システィン溶液 6mlを加え， 振とう機で再

び 2分間振とう抽出する. 10分間静置後，35mlの遠

沈管l乙移し， 3，000rpmでさらに 20分間違心分離す

る.水層 2mlを分液ロート l乙とり， 6N塩酸1.2 ml， 

ベンゼン 4mlを加え， 2分間振とう機で振とう後10

分間静置する.水居をすて無水硫酸ナトリウム少量を

加えて脱水し， ζれをメチル水銀の試験溶液とする.

しかし，本法においてベンゼン抽出およびシスティ

ン抽出時記強固なヱマJレジョンの形成がみられ，分析

が困難となった試料があったため，それらのものに対
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しては， FDA法を若干改良レTこアノレリカ分解による

方法を適用して分析を行なった.すなわち均一化した

試料 5.0g 1[. 2 N 水酸化カリウム・エタノール溶液

10mlを加え，還流冷却しながら沸騰水浴上で 30分間

加熱分解する. 分解後 1N塩酸 20mlf乙て中和し，

1%硫酸銅溶液5ml， l農塩酸 5mlを加えて，塩酸酸

性とした後，クロロホノレム30mlずつを用いて 3回抽

出を行なう.以下前記のシステイン抽出以後の操作を

準用する.なおこのアルカリ分解による方法について

は別に報告するの.

C 定量探作

C-l 総水銀

試験溶液20mlをとり，還元青Ijとして20%塩化第一

スズ溶液 2.5mlを使用して，還元気化法lこより水銀

蒸気を発生させ，フレームレス原子吸光j去により吸収

波長 253.7nmを使用し吸光度を測定する.別l乙水銀

標準溶液を 0.50mlから 2.00mlまでの範囲でとり

同様に操作して作成した検量線より定量を行なう.

C-2 メチル水銀

試!検溶液 5plをとり， ガスクロマトグラフィーを

行なってピーク波高を測定し，別l乙塩化メチル水銀標

準液をベンゼンで希釈し， 0.02ppmから0.10ppmの

節回で調製した液を同様に操作して作成した検量線よ

り定量を行なう.

ガスクロマトグラフィーの測定条件を次!こ示す.

装置:島津ガスクロマトグラフ装置

GC-5AP3FE型

カラム:10%DEGS on chromosorb W (AW-

DMCS) 80-120 mesh， glass on clumn， 

3mmφx1.5m 

{カラム:1600 

品1 r!~ ~注入口: 1800 

検出器 :2000 

検出器:3H (300 mci) 

キャリヤーガス:N270mljmin 

結果および考察

1. 添加思収率の検討

今回測定した総水銀の田収率について検討した結果

を Tabl.1 K示す.回収実験lζ用いた試料はメヌケ

5.0gおよびサンマ 5.0g とし， それぞれに Hgと

して 2.0μgおよび 0.2μgを添加して，各試料につ

いて 5田ずっくりかえし実験を行なった.平均回収率

はサンマ95.0%，メヌケ92.070で変動係数は両者とも

約 2%と比較的良好な成績であった.

メチル水銀の分析法lこは Westω7-8)， Kampsわら

のいわゆる FDA法が一般に用いられている.今回は

FDA法l乙準じた厚生省通達の方法(以下直接抽出法

とする〉および， FDA法l乙若干の改良を加えたアノレ

カリ分解による方法(以下アノレカリ分解法とする〉で

分析を行なったが， Table. 2 Iこは前記二法の回収率

ならびに分析精度を示す. メチノレ水銀の回収実験lこ

は，カツオ，ハマチ，メヌケ，イワシ，サンマ，アジ

およびトビウオの言17l垂を用い，直接抽出法およびア

ルカリ分解法はより実験を行なった.試料はそれぞれ

5.0gをとり，メチル水銀の添加量をカツオ， ハマチ

およびメヌケは5.0pg，イワシ，ザンマ，アジおよび

トピウオは1.0μgとした.回収実験は各魚種ごとに直

接抽出法およびアルカリ分解法を 5回ずつ行なった.

アルカリ分解法による 7試料の平均回収率は85.8%で

変動係数は0.99らであった.ー一方直接抽出法では，平均

回収率76.1%で変動係数は 99らであった.乙の結果ア

ルカリ分解法は直接抽出法l乙比較して，回収率で10%

変動率で10倍程度分析精度が良い結果が得られた.従

って前者は後者l乙比し，魚種および水銀合有量l乙比較

的左右されずに一定の回収率で分析が行なえると忠わ

れる.なお本報における総水銀およびメチノレ水銀の分

Table 1， Recovery of mercury added to muscle tissue of fish. 

Sample Size Mercuy 

SampIe Name 
Peesent Added Found (g) 

(文)(μg)* (μg) (文)(μ

乱1ackerel-Pike 5 0.199 0.200 

Menuke 5 2.075 2.000 3.750 

S D : Standard deviation 

R S D : Relative standard deviation 

* : The datum represents mean Value of five tests. 

Recovery of added Mercury 

1¥在ean
(文)(9の*

95.0 

92.0 

SD 

1. 79 

1. 63 

RSD 
(9の

1. 88 

1. 77 
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Table 3. Mercury content of muscle in fishes and shellfishes. 

Total Hg Methyl Hg (as Hg) Me四 Hg/T-Hg(%) 
Sample name N 

mm may mean mm max ロlean mln max mean 

Horsl 守' 23 0.03-0.12 0.05 0.01-0.09 0.04 50.0-100 66.6 
2. Akauol) 4 0.08-0.34 0.15 0.07-0.28 0.13 82.3-100 90.0 
3. Conger eel 3 0.04-0.08 0.06 0.02-0.07 0.04 40.0-87.5 59.2 
4. Angler 4 0.08-0.28 0.14 0.07-0.18 0.11 64.3-87.5 80.7 
5. Isakj2) 8 0.04-0.12 0.07 0.03-0.09 0.05 75.0-85.7 76.5 
6. Isimochi 2 0.08-0.27 0.18 0.06-0.13 0.10 48.1-75.0 61. 6 
7. Sardine 15 0.01-0.05 0.03 0.01-0.03 0.02 33.3-100 58.2 
8. Umazurahagi4) 1 0.02 0.02 0.02 0.02 100 100 
9. Umitanago5) 1 0.06 0.06 0.05 0.05 83.3 83.3 
10. KasagoG) 3 0.09-0.30 0.20 0.09-0.28 0.16 47.6-100 80.3 
11. Bonit 1 0.21 0.21 0.19 0.19 90.5 90.5 
12. Kawahagj7) 3 0.04-0.06 0.05 0.01-0.04 0.03 25.0-80.0 51. 7 
13. Plaice 14 0.01-0.14 0.07 0.01-0.12 0.05 50.0-100 78.0 
14. Barracuda 9 0.02-0.12 0.07 0.02-0.09 0.05 50.0-100 76.5 
15. Sillago 1 0.08 0.08 0.06 0.06 75.0 75.0 
16. Koichi8) 1 0.11 0.11 0.07 0.07 63.6 63.6 
17. Konoshiro9) 10 0.02-0.06 0.04 0.01-0.05 0.03 25.0-83.3 60.3 
18. Kohada 10) 6 0.01-0.02 0.02 0.01-0.02 0.01 50.0-100 66.7 
19. Kinkidaill) 6 0.12-0.25 0.19 0.05-0.21 0.16 41. 7-87. 5 77.6 
20. KinmedaF2) 6 0.60-0.83 0.74 0.49-0.80 0.62 70.1-100 84.7 
21. Medai 13) 5 0.06-0..18 0.13 0.05-0.17 0.12 83.3-94.4 90.9 
22. KintokidaF4) 1 0.17 0.17 0.13 0.13 76.5 76.5 
23. ChidaF5) 1 0.24 0.24 0.17 0.17 70.8 70.8 
24. Mackerel 18 0.04-0.16 0.11 0.04-0.16 0.09 75.0-100 83.2 
25. Mackerel pike 13 0.05-0.08 0.07 0.05-0.07 0.06 75.0-100 87.6 
26. Shiira16) 1 0.33 0.33 0.21 0.21 63.6 63.6 
27. Sawara17) 2 0.03-0.14 0.09 0.02-0.14 0.08 66，7-100 83.4 
28. SagochF8) 7 0.02-0.06 0.03 0.01-0.04 0.02 33.3-100 71.4 
29. Halfbeak 2 0.03 0.03 0.01 0.01 33.3 33.3 
30. Suketodara19) 10 0.04-0.14 0.08 0.02-0.12 0.05 42.9-90.9 67.1 
31. Gindara20) 1 0.22 0.52 0.52 0.52 76.9 76.9 
32. Codfish 19 0.08-0.73 0.37 0.07-0.65 0.32 69.2-98.1 85.7 
33. Madara21) 3 0.06-0.14 0.10 0.05-0.09 0.06 55.6-83.3 67.6 
34. Taka be22) 1 0.16 0.16 0.14 0.14 87.5 87.5 
35. Hair帽tail 2 0.06-0.10 0.08 0.06 0.06 60.0-100 80.0 
36. Flying帽fish 2 0.05-0.07 0.06 0.03-0.04 0.04 42，9-80.0 61. 5 
37. Hagatsuo23) 1 0.12 0.12 0.11 0.11 91. 7 91. 7 
38. Hatahata24( 2 0.06-0.10 0.08 0.03-0.08 0.06 50.0-80.0 65.0 
39. Goby 1 0.06 0.06 0.02 0.02 33.3 33.3 



Sample name N 

40. Sea eel 5 

41. Flounder 5 

42. Perch 14 

43. Fukko2S) 4 

44. Hokl王e 4 

45. Gurnard 2 

46. Gery mullet 4 

47. 1¥在ebaru26) 16 

48. Managatsuo27) 1 

49. Mutsu28) 2 

50. Menuke29) 9 

:51. Inada3の 5

52. Hamachpl) 5 

53. Cuttlefish 23 

54. Octopus 5 

55. Shortneckedclam 2 

56. Bloody clam 1 

57. Oyster 20 

58. KeganiB2) 1 

59. Red crab 2 

Subject 

1) Sebastes bramenu!w 

4) Amanses Jnodestus 

7) Stelうhanolelうiscirrhiber 
10) Young konoshiro 

13) 1¥1utus japonicus 
16) CorYlうhaenahiPlりl{rus

19) Theragra chalcogramma 

22) Labl刀 coglossααrgentiventr-

lS 

25) Middle sized Perch 

28) Scombrots boots 

31) Middle sized Yollow tail 
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Total Hg Methyl Hg ( as Hg) Me-HgjT-Hg (9の

1τ11n ロlax 立lean 1111n max mean min max mean 

o. 16-0.90 0.37 0.13-0.57 0.28 63.3-100 80.8 

0.01-0.08 0.06 N.D，-0.05 0.03 50.0-80.0 63.8 

0.16-0.78 0.56 o. 16-0.66 0.47 77. 1 -100 83. 8 

0.09-0.29 0.15 0.08-0.24 0.12 72.7-88.9 79.3 

0.08-0.22 0.12 0.07-0.21 0.11 87.5… 100 93.3 

0.04… 0.07 0.06 0.02 0.02 28.6-50 39.3 

0.02 0.02 N.D. N.D. -50 

0.02-0.20 0.10 N.D. -0.02 0.08 40.0-100 86.9 

0.06 0.06 0.02 0.02 33.3 33.3 

0.18-0.5::1 0.36 0.14… 0.50 0.32 77.8-94.3 86.1 

0.32-1.10 0.79 0.22-0.97 0.62 60.0-98.4 79.0 

0.04-0.12 0.08 0.04-0. 12 0.07 66. 7 -100 85. 8 

0.07 -0.18 0.12 0.06-0. 18 0.09 37.5-100 83.1 

0.03-0.16 0.06 0.11-0.14 0.04 33.3-100 67.5 

0.02-0.03 0.02 0.01-0.04 0.02 50.0-66.7 75.0 

0.02-0.03 0.03 0.01-0.02 0.02 50.0-100 58.4 

0.02 0.02 0.01 0.01 50.0 50.0 

0.01-0.04 0.01 N.D. N.D. 
0.04 0.04 0.04 0.04 100 100 

0.48-0.51 0.50 0.39-0.42 0.41 81. 3-82. 4 81. 9 

2) Paralうistiρomtrz五neatum

5) Ditrema temmincki 

8) ムなbeαmitsukurii

3) .llrgyrosoJJlllsα1苫emtatlls

6) Sebastiscus 17IaJ・moratus

9) ClupωlOdon pUl1ctatl/s 

11) A species of sea bream 

14) A species of Sea bream 

17) Scomberol7lorus nilうんonius

20) A species of Codfish 

23) Sarda orientalis 

26) Sebastes inermis 

29) Seqastes matsubarai 

32) Erimacrus isembe!ui 

12) Beryx stlendens 

15) Euynnis jaρonicus 
18) Y oung Sawara 

21) A species of Codfish 

24) Arctoscotus jajりonic/ls

27) PalllρIlSαrgenteslls 

30) Middle sized Yel10w tail 
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Table 2 Recovery of methyl mercury added to muscle tissue of fish by Alkaline Digestion 

Method and Dieect Extraction Method. 

Me-Hg Recovery of added Me-Hg 

Sample Name Method 
Present Added Found Mean RSD 

(文)(t-t g)* (μg) (文)(μ}キ (文)(9ら)*
SD oら)

Bonito 
A.Da) 1.11 5.00 5.47 87.27 1. 36 1. 56 

D. Eb) 0.87 5.00 4.83 79.20 1.34 1.64 

A.D 0.66 5.00 4.92 85.27 0.93 1. 09 

Yellowtail D.E 0.53 5.00 4.42 77.87 1. 91 2.45 

A.D 3.08 5.00 7.36 85.60 0.98 1.14 

Menuke D.E 2.81 5.00 6.19 67.67 1. 54 2.28 

A.D 0.10 1.00 0.95 85.33 0.94 1.10 

Sardine D.E 0.06 1. 00 0.74 67.67 0.48 0.70 

A.D 0.31 1. 00 1.17 86.33 0.47 0.54 

陥 …ck白伽ke加e目r A.E 0.22 1. 00 1.12 89.67 0.48 0.54 

A.D 0.24 1. 00 1. 09 84.67 0.48 0.57 
Horse-mackerel D.E 0.17 1.00 0.89 72.00 0.82 1.14 

A.D 0.20 1. 00 1. 06 86.33 0.47 0.54 
Flying-fish 

A.E 0.11 1. 00 0.90 78.67 0.48 0.61 

S D : Standard deviation 

R S D : Relative standard deviation. 

中:The datum represents mean value of five tests. 

a) : Alkaline Digestion Method 

b) : Direct Extraction Method 

Each amount of test samples is five grams. 

j析斤値は， 分1祈汗刑lにζ用いたそれぞぞ、れの方法法‘の回収Z率干宇:で

がしてある. かより， 0.73 ppm， 0.52 ppmおよび 0.53PP111とそ

2. 魚介類 れぞれ規制値を上まわるものが検出された.次l乙メヂ

A 魚介類の総水銀およびメチル水銀の含有量 ノレ水銀においても最高値は同じくメヌケで 0.97pp111、

今回調査対象とした検体は一般食用魚介類とした. を検出し，平均値も0.62ppmを示した. そして上記

調査対象とした魚種54:f重のうちわけは内湾沿岸魚58% の魚種はそれぞれ暫定規制値0.3ppmをこえていた.

で外洋回遊魚42%であった.また中層および深海に生 しかしながらタラおよびムツの平均値は，総水銀の基

息する魚、は全魚種の13%をしめていた.そして魚体の 準は上まわっていないが，メチル水銀の基準は上まわ

大きさによるクラス分けでは，体長20cm未満の小形 っていた.

魚が13%， 20cm以上 60cm未満の中形魚、が449らお 今回調査した食用魚、を総水銀含有量で、5クラスlこ分

よび60cm以上の大形魚、が439らであった.その他貝類 けて Table4 !e.示した.乙の表によると，規制値0.4

3種類およびカニ類を 2種類調査した.今回の調査結 ppm以上の平均値を持つ魚種は4種で， 全魚種の 7

果を Table3 !乙示す.試料はすべて可食部としたが， 9らであった. 0.10 PP111以下の魚種は28種で， 52%を

全試料より水銀およびメチノレ水銀が検出された.総水 占めていた.じかしながらメチル水銀の規制値 0.3

銀において最高胞を示した検体はメヌケで， 1. 10 ppm pp111を超える魚種は 6種で，全魚類の 11%であり，

を示し，平均値でも0.79ppmと最高であった. これ 総水銀より高い比率を示した.また今回調査した魚種

についでキンメダイの 0.83ppm，平均髄 0.947ppm の約50%がO.lppm以下で，約80%が0.20ppm未満

およびスズキの0.78ppm，平均値0.56ppmと平均値 であることにより，現在市場l乙出まわっている可食魚

において魚介類の暫定規制値で、ある 0.4ppmを上まわ 類の大半が0.20ppm以下のものと思われる. キンメ
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Range of Mean 

Table 4. Classification of marrine fish accoding to meFcury content in fish 

Sample Name 

1. Horse-mackerel 2. Conger eel 3. Isaki 

4. Sardine 5. Umazurahagi 6. Unitanago 

7. Kawahagi 8. Plaice 9. Baracuda 

10. Si1Iago 11. Konoshiro 12. Kohada 

13. Mackerel Pike 14. Sawara 15. Sagochi 

16. Halfbeak 17. Suketodara 18. Hair-tail 

19. Flying-fish 20. Hahata 21. Goby 

22. Flounder 23. Gurnard 24. Grey mullet 

25. Managatsuo 26. Inada 27. Cuttlefish 

28. Octopus 

1. Akauo 2. Angler 3. Ishimochi 

4. Koichi 5. Kinkidai 6. Medai 

7. Kintokidai 8. Mackerel 9. Madara 

10. Takabe 11. Hagatsuo 12. Fukko 

13. Hokke 14. Mebaru 15. Hamachi 

1. Kasago 2. Bonit 3. Chidai 

1. Shiira 2. Codfish'!ミ 3. Sea eel 

4. Mutsuヰ

1. Kinmedai 2. Gindara 3. Perch 

4. 1¥在enul王e

o -0.10 ppm 

0.10-0.20 ppm 

m
一
m

p
一

p

n
y
一
」

u

nv

一ハ
U

つd

一A
生

-

日

-

A
U

一ハ
u

nu
一

八

U

ワ
ム
一
円
。

-
司
・

ハU

一ハ
V

0.40- ppm 

* : The sample exceeded the regulative Value (0.3 ppm) of 111ethyl 111ercury. 

ダイ，メヌケおよびムツなどの深海魚，タラ類，スズ

キ，シイラおよびカツオ等の肉食魚の値は一般に大き

く，アジ，イワシおよびコノシロなどの小形近海およ

び沿岸魚では小さい値を示した.

B 総水銀およびメチル水銀のヒストグラム

今回調査した試料について総水銀およびメチル7J，JR
の含有量のヒストグラムを Fig.1 I乙示す.図の横車由

民は濃度をとり，縦軸l乙出現度数をとった.全試料数

は321で，総水銀の平均値は 0.157ppmでメチル水銀

の平均値は0.125ppmであった.両者共出現度数は{岳

会有量側l乙集中し，高含有量側へ分布が続く形を示し

160 160 

120 
;>、

'" E 
Q) 

g. 80 
也3，_， 

l仏
40 

o 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 0 
Tota! -Hg (ppm) 

x""O.157ppm' N=321 

Fig. 1 Distribution of total 111ercury and me-

thyl mercury content in 111arine fish. 

た.

C 総水銀量に対するメチル水銀量

今回調査した全魚種について総水銀合有量とメチノレ

水銀含有量との相関図を Fie.2I乙示す.).bJdù~量と

メチノレ水銀童の間l乙は，相関係数1'=0.943と強い相

関関係がみられた.また回帰直線はほぼ原点を通り，

勾配は 0.815であった.総水銀l乙対するメチノレ水銀が

しめる比率はとかく論議を呼んでいるところであるが

1.0 

5 0•S 
p. 
p. 

~0.6 

.20.4 
吋~

<lJ 

t‘ 
0.2 

.・/. . 
・.../-

Y=0.S15X十0.0004
r = O. 9，133 

O. 60 O. 80 1. 00 1. 20 1 

Total-Hg (ppm 

Fig. 2 Relationship of methy1111e1'cury content 

to totalmercury conteht in marIne fish 
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contentョ，

Table 5. Variation of ratio of methyl mercury to total mercury in every range of total mercury 

T-Hg Ranges 
(ppm) IX豆0.081

0笠0.16)0交正。 321
0笠。 48)-0笠。 641

0笠ム801 0.80<X 

文(ppm)

71.36 78.28 81. 09 

0.9428 

75.75 82.03 85.89 83.50 

Mean of totalmercury...................................................... O. 157 ppm 

Mean of ratio of methyl mercury to total mercury.一…-一…81.45% 

Table 6. Content of total mercury and methyl mercury in fish on classification of living area 

of sea. 

living place 1If1g from 開 m X二三0.4 0.4>X乙0.1 O.l>X X Range 

(3) 
11 

(2641 〉coastal sea T-Hg 0.14 0.10-0.90 

S. N. =33 Me-Hg 1 9 23 0.11 N. D. -0.66 
(3) (27) (70) 
3 11 8 

open sea T-Hg (14) (50) (36) 0.19 0.01-1.10 

S. N. =22 Me-Hg 3 8 11 0.15 N.D.ー0.97
(14) (36) (50) 

6 6 
open sea T-Hg (50) (50) 0.13 0.10-0.73 

except deep-sea 

S. N. =12 
Me-Hg 3 9 0.10 N. D. -0.65 

(25) (75) 
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West泌 10-11) や Kamps12) の欧米の分析および西垣

ら13)の分析によるとその比率は 80，....，100%と比較的高

い簡が報告されているが，一方山中ら 14)の分析による

と20，....，60%と低い値が報告されている.今回の調査に

おいては総水銀とメチJレ水銀の閣に強い相関性がみら

れたととにより，実際l乙は魚種によって例外はあると

してもその勾配を統計的な比率とみなせると思われ

る.従って魚種による Me-HgjT-Hgのバラツキ

はあまりなく，その{直は82%の近くに集中しているも

のと忠、わ~1，る.

総水j混合有量により，試料を 7クラスlこ分けて，各

クラスにおける総水銀!こ対するメチル水銀の比率を

Table 5 I乙示す. Riversら15がノ¥ワイのクロカワツキ

の分析でメチノレ水銀がある水準をこえると何らかの作

用がはたらきメチノレ水銀の無機{じがおこるかまたは無

機水銀のメチノレ化がおさえられる乙とにより， Me-

HgjT-Hgが総水銀量の増加に逆比例すると報告し

た.また山中ら 14)は Me-HgjT-Hgの{直は水銀の

濃度lこ比例すると報告したが，今回の調査によると，

総水銀濃度のある点までは Me-HgjT-Hgの値は

水銀量に比例して増加していくが，その点以上l乙増加

していくと逆に減少していく傾向がみられ，前記 RI-

VERSらおよび山中らの報告と同様な傾向が得られ

Tこ.

D 内湾沿岸魚と外洋魚との比較

今回調査した魚種を内湾， 沿岸魚と外洋魚とに分

け，それぞれのクラスについて，水銀含有量を Table

6 /，こ示す.総水銀およびメチル水銀の両者とも外洋魚、

の方が約 4~5%高合有を示した.しかし，一般に水

銀の合有量が多いといわれている深海魚を外洋魚より

除いて比絞すると，内湾，沿岸魚の総水銀濃度0.14

ppm I乙対して， 外洋魚の 0.13ppm， またメチノレ水

銀の場合でも 0.11ppm 1[.対し 0.10ppmとなった.

乙の結果より生息海域の間の差異はあまりみられない

ことにより特定地域を除き，沿岸魚の水銀の人為汚染

の可能性はそれ程ないと思われる.清水ら 16)は海域l乙
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Table 7. Content of total mercury and methyl mercury in fish on classification of depth of sea. 

Depth (m) X二三0.4 O.l>X x Range 

1 6 12 
50:?ニX T-Hg (5) (32) (63) 

|01410-

S. N. =19 Me-Hg 1 5 13 0.11 iN. D. -0.66 
(5) (26) (69) 
1 9 15 

50>X二三200 T-Hg (4) (36) (60) |。ぺ 0.1…
S. N=25 Me-Hg 1 6 18 O. 10 I N. D. -O. 65 

(4) (245 〉 (72) 
3 2 

X>200 T-Hg (30) (50) (20) |034i O3…。
S. N. =10 Me-Hg 3 5 2 0.28 I 0.20-0.97 
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Table 8. Content of total mercury and methyl mercury in muscle tissue of fish on size of fish. 
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0.4>X二三0.1 >X  1文 1 Rang 

1 6 
20>X T一一Hg 0.06 0.02-0.16 

S.N.=7 Me-Hg 1 6 0.04 0.01-0.14 
(14) (86) 

1 10 13 
60>X二三20 T-Hg (4) (42) (54) 0.12 0.02-0.74 

S. N. =24 Me-Hg 1 7 16 0.10 0.01-0.62 
(4) (29) (67) 

3 8 6 
100>X与60 T-Hg・ (18) (47) (35) 

S.N.=17 Me-I-Ig 3 6 8 O. 171 N . D. -O. 62 
(18) (35) (473 〉

3 
X二三100 T-I-Ig (50) (50) 011剖3 0.080.37 

S.N.=6 Me-Hg 3 3 0.131 0.06-0.28 
(50) (50) 

S. N. .......... ..Species numbers 

( }..・ H ・-…%

よる魚体中の水銀濃度の差異はあまりないと同様の見

解を述べているが，一方水銀の生物iJ.完結は沖合の生態

系で拡大され外洋魚、はおいて，その合有量が多くなる

という松井町の報告もある.

E 生息深度との関係

つぎに一般に深海魚中の水銀含有量は多いといわれ

ているが， Table 7 ~乙魚の生息深度による魚、体中の総

水銀およびメチル水銀の合有量を示す. 水深 50mま

での海表および浅海魚においては総水銀濃度0.14ppm

メチル水銀濃度0.11ppmで， 50mから 200mまで

の魚では総水銀濃度0.13ppm， メチル水銀濃度 0.10

ppm で，水深 200m まで、の太|珪棚生息~lおよび同深

度まで、の外洋魚の平均総水銀は 0.14ppmで，平均メ

チノレ水銀濃度は0.11ppmであった.一方200m以上

の中居および深海魚では， 総水銀の平均濃度は 0.34

ppm，メチノレ水銀の平均涼度は 0.28ppmをを示し，

水深200m以下の魚類の 2倍以上の合有量であった.

乙の結果より，海水中の水銀濃度が深度比より変化す

る乙とが考えられるが，文献によると水深200111まで

の海水の水銀含有量は特定海域をのぞき，海域による

差はなく 0.1ppb前後とされているが， 1~~海において

は深度lこより大きくなるという説がある.また深海lこ
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おける生態系が表層のそれとは異なっているために深

海魚の水銀濃度が高いともいわれている.

F 魚、の体長との関係

つぎに，魚体の大きさによる水銀濃度の変動は，

Bacheら18)，Barberら19)，Riversら15)，Forester20) 

和泉ら 21)，山中ら 14〉，が水銀濃度は魚、体の大きさに比

例するといっている.特l乙山中らは，同一海域で捕獲

された三魚種を比較し，高濃度合有の魚種は，魚、種特

異性ではなく，魚体が大型で、餌の摂取量;が多いという

食物連鎖説により，魚、体の大きさと水銀濃度との比例

関係を述べている.そ乙でで、今回調査しTたこ魚類lに乙ついて，

体長と水3銀H合有量のj比:l土訓剖lヒじ凶凶:フゴ北jイ中較!f

以下の小J形I限芸引fん魚uで、は， その約86%が0.1ppm未満で， 平

均値ち総水銀0.06ppm， メチノレ水銀0.04ppmと非常

に小さな(直を示した.また 20cm以上 60cm未jiltの

中形魚では，総水銀濃度0.1ppm未満のものと 0.1

ppm以上 0.4ppm未満のものが半々となり，平均値

は総水M~ 0.12 ppm， メチノレ水銀で、 0.10ppmであっ

た. 60cm以上 100cm未満の大形魚では t皆定規制値

O.4ppm以上のものが約 209もあり，平均値も総水銀

O.22ppm，メチノレ水銀0.17ppmと高いi直を示レ7こ. し

かしながら 100cm以上の大形魚では規制値をこえる

ものは検出されず，平均値も総水線0.18ppm，メチル

水銀0.13ppm と前記の大形魚l乙比し水銀濃度は低か

った.乙れはこのクラスには比較的深海魚が少なく，

タチウオ，ハモ等のように，体長に比し体重の少なし1

Table 9. Mercury content of marine product 

ものが入っているためであると思われる.

G 貝およびカニ類

貝類は魚類J乙比し，一般に水銀濃度は低い{立を示し

た.カキと他の貝類とを比i校して，前者が低いi直を示

している乙とは，前者は養殖したものであり，海底J乙

生息している他の貝類はその場所の水銀濃度に比絞

的影響をうけている ζ とが考えられる.またカニ頒で

は紅ズワイガニより平均0.50ppm と規制値を上まわ

る高い値の総水銀を検出した. しかしケガニは 0.04

ppmと低い値を示しており，種類によっ

が大きいことも認められた.

3. 水産加工品

今回調査した水産加工品中の水俣含有量を Table91乙

示す.鯨内ではナガス鯨，イワシ鯨およびミンク鯨の

すべてより平均0.05ppmの総水銀を検出した. また

加工品であるカマボコ，チクワ，ハンペン，ツミレお

よびフリカケのほとんど全試料から水銀を検出した.

カマボコ，チクワはスケトーダラなどのような水銀i農

度の低いものを原料としているためか，製品中の合有

量も少ない(直を示したちのと考えられる.一方ハンペ

ンは原料に水銀合有量が多いといわれているサメ類を

使用しているため，規制(直を大幅に上まわっている.

またツミレはアツ等の雑魚を使用しているためか比較

的低い値を示したものと推定される.さらにフリカケ

では Table9 I乙直接示レているわけではないが， 各

製品J乙は原料の表示があり，タラコと記載のあるもの

TotBl Hg Methyl Hg (as Hg) 
Sample name N 

mln max 

1. vVhale meat A 5 N. D. -0.08 

B 5 N. D. -0.07 

C 5 N. D. -0.07 

2. Kamaboko 5 N. D. -0.05 

3. Chikuwa 5 N. D. -0.10 

4. Hanpen 5 0.35-0.51 

5. Tsumire 1 0.02 

6. Furikake 3 N. D. -0.15 

7. Ham 10 N. D. -0.40 

8. Sausage 10 N. D. -0.05 

9. Beacon 5 N. D. -0.21 

subject 
Whale meat A........................Nagasu 

B………...・H ・.，……Iwashi
C ........................Minku 

百lean mln max mean 

0.05 N. D. -0.06 0.04 

0.05 N.D.-0.05 0.04 

0.05 N. D. -0.05 0.04 

0.03 N. D. -0.01 0.01 

0.02 N. D. -0.06 0.02 

0.45 0.32-0.49 0.42 

0.02 N.D. 

0.08 N. D. -0.14 0.07 

0.13 N. D. -0.36 0.12 

0.01 N. D. -0.04 0.01 

0.10 N. D. -0.18 0.09 
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は検出しなかったが，カツオ， ;t;iil.i努@記載されたもの

からはそれぞれ水銀カ司会出された.またハム，ソーセ

ージおよびベーコンにはいずれも水銀を含有している

試料が多かった.なかで、もハムのうちの一試料ーからは

O.40ppm という高濃度の水銀を含有しているものが

あった.水銀を含有している試料はハムの80%，ソー

セーヲの909らおよびベーコンの60%であった.ζのよ

うに高い検出平を示した理由としては，原料Jこ魚肉が

使用されているか，添加されていることによると思わ

れる.なおハムとソーセージの区別はレッテJレ等の商

品名によっているため，多少上記の比率l乙は変動があ

ると思われる.全般にハンペンとハムの一部を除く

じ水産加工品の水銀含有量は比較的低い値を示して

いる.近藤mは，加工品の水銀含有量の一般{直を出す

のは非常にむずかしく，その{直は参考値程度の意味レ

か持たないと述ている.しかレ魚介類を中心とレてそ

の加工品を合めて総l史食量がその個人の総水銀摂取量

l乙大きな比重をしめている乙とにも言及しているとお

り，食品衛生学上， lJrJ工食品について今後なおもっと

多種類の試料について調査の必要があると考えられ

る.

要結

1. 築地市場l乙i法!若げ吉れた魚介類および，東京都

内で入手した水産加工品について，総水銀およびメチ

Jレ水銀の測定を行なった総水銀の分析には，湿式分解

法を，メチ Jレ水銀の分析には，直接抽出法および同法

で分析困難なものはFDA法の改良法であるアルカリ

分解法を用い，フレームレス原子吸光分光分析法およ

び，ガスクロマトグラフ法lこより定量を行なった.

2. 今回調査した海洋魚の全試料より水銀を検出

し，全試料の約15%が総水銀の暫定規制値0.4ppmを

乙える値を示した.最高値はメヌケの一試料より総水

銀1.10ppmを検出した. また平均値でもメヌケが最

高で0.79ppmであり， 乙れにつぐものがキンメダイ

で0.74ppmであった.平均値で暫定規制値を ζえる

ものには上記2つの他スズキおよびギンダラであっ

た.

3. 魚類中の総水銀とメチ jレ水銀との聞には強い相

関性がみられ，今回調査した魚類中の総水銀l乙対・する

メチJレ水銀の統計的比率で、は一部の魚種を除き81.59ら

であっ7こ.

4. 総水銀l乙対するメチル水銀の割合は総水銀が増

加するに従い増加するが，ある程度増加すると逆に減

少する傾向がみられた.

5. 内湾，沿岸魚と外洋魚について水銀合有量を比

較したととろ，深海魚を除いた場合l乙は，明らかな差

異はみられなかった.

6. 水銀を高濃度l乙含有している魚、は深海魚で，体

長60cm以上 100cm未満の大型魚にそのしめる割合が

大きい.また20cm未満の小形魚、は，その約909らがO.1 

ppm以下であるととから，体の大きさと水銀浪度lこ

は相関があると思われる.

7. 今回調査した貝類には高濃度比水銀を含有して

いるものはみられなかった.一方カニ類では紅ズワイ

ガニより総水銀O.5ppmと高い値がえられた.

8. 水産加工品ではハンペンより平均値で0.45ppm

と高濃度の水銀が検出され，ハムの一試料からも0.40

ppmを検出した.一方その他の加工品中の水銀濃度

は0.2ppm以下と比較的低い値を示した.

今回の調査においては，水銀高合有魚、といわれてい

るマグロ類およびサメ類についてはすでに多数の報告

があるが別の観点、より検討する必要があり，また魚種

および試料数量にかなりかたよりが見られること，出

荷地は判明しているものの魚獲海域を明確にすること

が出来なかった点などを考慮し，今後調査を続行する

予定である.

~M 辞

本調査に御便宜をはかっていただいた東京都衛生局

環境衛生部食品監視課ならびに，市場衛生検査所の諸

氏に深謝いたします.

文献

1)入鹿山且郎:水俣病，水俣病研究班，秀版印刷

(1966) 

2)椿忠雄:POPULAR MEDICINE， 18， 6 -

9 (1967) 

3)環境庁公害保健課:河川海域などの水銀汚染調

査資料 (1973)

4)天野慶之:POPULAR MEDICINE， 41， 40-

43 (1971) 

5)厚生省環境衛生局通達:48街環乳第423号昭和

48年8月6日

6)竹内正博，江j皮戸挙秀，伊藤弘一， m官敬，原

田裕文，戸谷哲也:東京衛研年報 25，133-139

(1973) 

7) Westる仇 G. : Acta Chem， Scand.， 21， 1790 

-1800， (1967) 

8) Westるり， G. : Acta Che/ll. Scand.， 22， 2277 

-2280 (1968) 

9) Kamps， L.R. and Mcmahon， B.:よ A.ο.
A. C. 55， (3) 590，....，595 (1972) 



152 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

10) Westりる， G. : Acta Chem. Scand.， 20， 2131-

2140， (1966) 

11) Westるo.G. : Science， 181， 567-568 (1970) 

12) Kamps， L. R.， Carr， R. and Miller， H. : Bull. 

EnvI1・on.Contαmi.Toxicol.， 8， 273-279 (19 

72) 

13)西垣進，田村行弘，真木俊夫，山田洋，鳥

羽啓子， 11)鳥村保洋，木村康夫:東京衛研年報，

24， 239-248 (1972) 

14)山中すみへ，上田喜一:日衛誌， 28， 582-587 

(1974) 

15) Rivers， J. B.， Pearson， J. F. and Shultz， C. 

D. : Bull. Environ. Contami. Toxicol.， 8， 

257-266 (1972) 

16)清水誠，土井陸雄:科学， 43， 357 ~362 (19 

72) 

17)松井三郎:公害研究， 2， 45-50 (1973) 

18) Bache， C. A. Gutermann， W. H. and Lisk， 

D.J. : Science， 172，951-952 (1971) 

19) Baber， R. T. and Vijakumar， A. : Science， 

178， 636-639 (1972) 

20) Forester， C. R. and Kechen， K. S. : J. Fish. 

Res. Bd. Canada， 29，1487-1490 (1972) 

21)和泉四郎，奈良忠明:日衛誌， 29， 50， (1974) 

22)近藤雅臣:衛生化学， 20， 47-66 (1974) 



東京衛研年報

Ann. Rep. Tokyo Metr. 
Res. Lab. P. H. 

25， 153 --162， 1974 

153: 

アルカリ分解一一一フ口リジルカラムクリンアップ法を用いる油脂

加工品中熱媒体のガスクロマトグラフィーによる定量法

観 照雄*鈴木助治キ植田忠彦本山野辺秀夫キ

鎌田国広中戸 谷 哲 也 *

Gas-Liquid Chromatographic Determination of Heat Transfer 

Medium in Processed Fatty and Oily Foods by Means of 

Alli:aline Decomposition 

TERUO KANヘSUKEJISUZUKI*， TADAHIKO UETAペHIDEOYAMANOBEヘ
KUNIHIRO KAMATA* AND TETSUYA TOTANI* 

A method was investigated for analysis of the individual ingredients of heat transfer medium少

such as diphenyl (DP)， phenylether (PE)， monoisopropyltetrahydronaphthalene (MPT) anc1 monoiso・

propylnaphthalene (MPN) which contaminated hardened oil， the raw material of the processed fatty 
anc1 oily foods， c1uring the process of the manufacture of it. 

The results obtainec1 were as follows : 

After saponification of a sample， all ingrec1ients were extractec1 withe n-hexane， anc1 the extract was 

passec1 through a Florisil column with n司 hexane，and then concentrated. At this time n-nonane 

was preliminaly ac1ded for preventing the evaporation of heat transfer mec1ium ingredients. Determi-

nation of each ingredient was made by gas-liquid chramatography using 2 % SE-30 column and 
hyc1rogen flame ionization detector (FID). 

The limit of the detection was about 250 ng per gram， respectively. 

Stability of. them under saponified condition was confirmed by gas chromatography幽mass spectro砂

町letry.

As the results of applying this method to 5 samples of mayonnaise， 11 samples of margarine and 
19 samples of harc1enec1 oil which had doubt of contamination with heat transfer medium， no com-

ponents of it were detected. 

It was possible to determine each of them at detection sensitibity of about 250 times high as FID 

by using mass-fragmentography. 

患者 広司

食用油IJ旨中の熱媒体の分析法については高木1) のア

ルカリ分解法ならびに厚生省環境衛生局食品衛生課に

よって示された「油脂等食品中の熱媒体の検出法(暫

定法〕についてJ2) (以下直接抽出法と略称する〉があ

る乙とは周知のとおりである.

しかレながら前者の方法では油脂をアノレカリ分解処

理後，多量の水を添加し，エーテル抽出を行なうため

中東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都、新宿区百人町3ー 24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
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エマルジョンを形成しやすく，まに抽出i夜は水洗のほ

か特別なクリーンアヮフ。を1'iなわないため，ガスクロ

マトグラム上l乙異常ピークが出現しやすい.一方後者

の方法は食用油lこは満足すべき結果が得られたがマヨ

ネーズのような二次加工品によってはときに抽出操作

等が困難になる場合もみられた.

ときに著者らは昭和48年 3月，千葉ニッコ -K.K.

で発生した熱媒体漏洩事件lこともない，行政上，油脂

加工品中からの熱媒体の分析の必要性にせまられた.

東京都衛生局公衆衛生部食品監視課の立入り調査に

よって，使用されている熱媒体はダウサム A と KSK

Oi1260の浪合物である ζ とが確認された.

そこで乙れらの主成分であるジフェニル (DP)，フ
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ェニルエーテノレ (PE)， モノイソプロピルテトラハイ

ドロナフタレン (MPT)， モノイソプロピルナフタレ

ン (MPN)を分好自的の対象とした. そして主とし

てマヨネーズなどの二次加工品への適用性を目的とし

て，アルカリ分解とクリーンアップの基礎的諸条件に

ついて検討し，ガスクロマトグラフィーならびJ乙ガス

クロマトグラフー質量分析法による微量から超微量の

分析法を確立し得た.さいわい，都内で市販されてい

たマヨネーズ等すべての分析試料ーから熱媒体成分は検

出されなかったが， ζのような事件の発生は関連中小

企業への経済的損失はもとより，一般消費者にあたえ

る不安感は大きい.再度全く同保な事件の発生は起ら

ないと思、われるが，今後l乙資する点も大きいと考え，

確立し得た分析法について報告する.

実験方法

1. 試料

試料は千葉ニッコー油事件l乙関連し東京都衛生局公

衆衛生部食品監視課が収去したマヨネーズ 5検体，マ

ーガリン11検体および硬化油19検体計35検体，ならび

にこの間，本件l乙関連しない国産のマヨネーズ，マー

ガリン，硬化油を購入し，試験用対照試料とした.

2. 試薬

熱媒体:呉羽化学K.K.より分与されたダウサム A

(Dow Chemical Co.)， KSK Oil 260 C呉羽化学K.

K.)を標準として用いた.

熱媒体標準溶液:ダウサム A100.0mgとKSKOil 

260100.0 mgを混合し，n-ヘキサンl乙溶かし，200ml 

とする. (混合した熱媒体として 1，000ppm 溶液〉 ζ

れを原液として用時希釈して用いた.

ジフェニル1~{準溶液:ツフェニノレ (DP) 和光純薬

K.K.製のものを合水エタノーノレから再結晶(mp，700 

-71っし，その100.0mgを n-ヘキサンに溶かし100

mlとする.乙れを原液として用時 nーヘキサンで希釈

し， 0.01-0.075 ppm 溶液として用いた.

フェニノレエーテル標準溶液:フェニノレエーテル (P

E)特級，和光純薬K.K.製のものを合水エタノーノレ

から再結晶 (mp，280
) し，その100.0mgを n-ヘキ

サンl乙j容かし100mlとする. 乙れを原j夜として用時

n-ヘキサンで希釈し， 0.02-0.25 ppm 溶液として用

し「た.

2N水酸化カリウム・エタノーノレj容11え:水酸化カリ

ウム 11.2 gをエタノーノレl乙溶かし 100mlとする.

フロリジノレ:フロリジル(合成ケイ酸マグネシウム〉

160-100メッシュ和光純薬K.K.製を使用した.

かヘキサン:残留農薬分析用試薬(和光純薬K.K.) 

を使用した.

3. 装置

ガスクロマトグラフ装置:島津製作所製 GC-5A

型，水素炎イオン{ヒ型検出器付を使用した.

ガスクロマトグラフー費量分析装置:島津製作所製

LKB-9，000型，多重イオン検出器付， データ処理

システム (GS-lVIASPAC-300)を使用した.

Kuderna-Danish V釘:宿器(以下 KD と略す〉

:A.O.A.Cの規格J乙準じた装置を使用した.

4. 操作法

(1) 試験溶液の調製

① アルカリ分解

試料k!~ 20 gを精秤し， 300mlのフラスコに移しと

る.これに 2N水酸化カリウム・エタノール溶液 100ml

を加え，還流冷却器を付けて水浴上でおだやかに 1時

間煮沸する.温時 (500f寸近)Jl-ヘキサン 60mlを加

えかるく振り混ぜ， f令後，内容物を 500mlの分i夜ロ

{ト l乙移し， フラスコを少量のエタノールで洗い， rJt 
j夜をさきの分液ロート l乙合する. さらに水100m1と

12-ヘキサン40mlを加えて振り混ぜ， 71-ヘキサン庖1と

水層を分け，水層はさらにr ヘキサン 100mlずつを

用いて 2田くり返し抽出を行なう.つぎに抽出法を合

し，さらに水100m1ずつを用いて 2由洗携を行ない，

無水硫酸ナトリウムで十分K脱水したのち， これを

KD濃縮器lζ移して濃縮管内の液量が約10m1になる

まで、濃~i宿を行なう.

② クリーンアップ

つぎに内径2cm，長さ30cmのコック付ガラスカラ

ムにかヘキサンを用いて常法l乙従って活性フロリツ

ル 5gを充填し，フロリジノレカラムを調製する. このカ

ラム上にさきに得fこ濃縮i夜を注意してi主ぎ，さきの濃

縮管を少量の n-ヘキサンで2回洗い，洗j夜をカラム

l乙注ぎ，気泡が生じないように注意して操作し，フロ

リジル上層の液がほとんどなくなるまで流下させる.

つぎに毎分 2mlの流速になるようにコックを調節し

て n-ヘキサンを流し，流出液200mlの分画まで集め

る.乙 ζl乙得た流出液を再びKD濃縮器l乙移し，Jlーノ

ナン0.8m1を加えてから， 1 ml以下の量になるまで

濃縮し，トヘキサンを加えて正li郁乙 1mlとしガスク

ロマトグラフィー試験溶液とする.

(2) ガスクロマトグラフィーによる定量

熱媒体中の DP，PE， MPN， lVIPT 4成分について

の分離定量は以下のガスクロマトグラフィ{の測定条

件によった.

i)カラム:2 %Sillicone Oil GE SE-30 Chrom-
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osorb W AW  DMCS 60-80メッシュ 3mmx2.0 

m ガラス，温度 1000， ii)水素炎イオン化型検出器

:水素 50ml/min，空気1.ll/min，温度 2000，iii)キ

ャリヤガス:窒素 62ml/min， iv)感度:8x102 v) 

:記録紙速度 5mm/minとし，試験溶液の注

入量は 5plとした.ここに得たガスクロマトグラム

の保持時間から熱媒体の同定を行ない，その波高と半

値111高から面積を測定し，別!こ濃度を異にする熱媒体保

準浴液の一定量ずつをとって同慌に操作して得た検量

線より，熟成ー体4成分それぞれの含有量を同時に求め

7こ.

結果および考察

熱媒体の安定性

熱媒体のアノレカリ分解時における安定性について検

討した.

熱媒体〈ダウサム A，KSK Oil 260各 1mg)をと

り， 2N水酸化カリウム@エタノール溶液を加え， 1 

1時間加熱還流したのち， 71-ヘキサン20mlで抽出し，

その抽出町長をガスクロマトグラフlこ注入しクロマトグ

ラムを求めた.また熱媒体標準法100ppmをガスクロ

マトグラムl乙直接注入しクロマトグラムを得7こ.その

結果，アルカリ分解した熱媒体の示す個々のピークの

保持時間は標準の熱媒体のそれと合致し，ピークから

得られた面積もほぼ一致した.

したがって熱媒体自体はアルカリ分解操作の過程で

は化学分解されにくい，いわゆる不ケン化物であり，

アルカリに安定であることが確認された.

熱媒体の揮散とその防止について

熱媒{本を抽出した溶媒を減圧下で濃縮する操作で起

ζ る熱媒体の揮散とその防止について検討した.

すなわち KD濃縮器!こ熱媒体(ダウサム A，KSK 

Oil 260各 100μg)をとり ，n-ヘキサン 400mlを加

え， 1 mlまで、濃縮した場合と， さらにこれとは別l乙

揮散防止に効果があると考えられる試薬を添加し，濃

縮したときの揮散の有無について比較した.すなわ

ち，乙こに得た濃縮液5plを注入量とし前項の条件

l乙従ってガスクロマトグラフィーを行ない， DP， PE， 

MPT， MPNの残留重を求めた.

Fig. 1にその結果を示す.縦軸はおのおのの濃縮

条件で得られた残留量を濃縮前の添加量l乙対する百分

率で示レた.なおそれぞれの縦の線は 3~5 回同一操

作方法を繰返し行なったときの上限と下限の11日を示し

各番号 G軍散防止剤の種類〉の左l乙記入した横線で回

収率の平均値を示した. No. 1， 6， 7，は熱媒体l乙炉

ヘキサンだけを加えて，濃縮する方法のみを異にした

場合である.No. 1はKD濃縮器lこアスピレーターを

付け吸引するととにより毛細管通気する方法， No.6 

はKDi，畏縮器lこアスピレーターを付け沸騰石を加えて

通気を行なう方法， また No.7は通常のロータリー

エパポレーターを用いた方法である.その結果一般に

DPをはじめとする各熱媒体成分は No.1の場合， DP 

の例をみても明らかなように最高 100%近い残留がみ

られる一方， 30%程度の最低値を示し，このばらつき

の大きい傾向はDP以外のものでも同様に認められ

る.また No.6は No.11ζ比しばらつきの11日乙そ小

さいが，全般にもっとも残留率が低く，また No.7は

No.1と同程度のばらつきであるが，残留率は乙れよ

りかなり高い.以上三つの濃縮法のうち No.1の方法

はたしかに残留率は大きな変動i隔を有するが，その最

大値は他のごつの方法より高い残留率を示す.また操

作上試験溶液の調製にあたって取扱いに便利なことも

あって No.1の方法をあえて採用した.

そ乙でj軍散防止に役立つとおもわれる物質数種をえ

らんで添加し，第 1の方法lこよって残也';;;与を求めた.

すなわち， No.1の方法において用いた7Z-ヘキサン

溶媒より沸点の高い SE-30，n-Nonane， n-Undec 

aneおよび Picricacidの4種をそれぞれ加えて濃

縮した結果を No.2，_，No. 51ζ示した.平均値がもっ

とも高く，かっぱらつきの少ないものは No.3， 4の

n-Nonaneと かUndecaneを添加した場合で， その

平均値は96%以上の値を示した.乙のことは DP，PE 

MPT， MPN i乙ほぽ共通していて，熱媒体のj;巨散を防

止する効果が十分に認められた.

つぎに No.3， 4から得られiた濃縮i夜をガスクロマ

トグラフィーに注入したときの溶媒ピークの胞を求め

たと ζろ， No. 3は n-ヘキサンと同様のするどいピ

ークを示すが， No.4はわず、かに広くテーリングが起

乙るので，今回は直接抽出法と同じ n-Nonanaをj尽

力口してj農縮操{乍を行なうとととした.

カラムクロマトグラフィーによるクリーンアップ

熱媒体のカラムクロマトを行ないクリーンアヅプを

目的として検討した;アルカリ分解処理後 n-ヘキサ

ンで抽出した溶媒層lこは油分等l乙由来すると思われる

妨害物質の混入がおζ り，乙れらはガスクロマトグラ

ム上に不明ピークとして出現し同定上誤認を生ずる原

因となりうる.しかし，直接抽出法，高木の方法など

で、は抽出液を特iこクリーンアヅプする操作は行なわれ

ておらず， また林3)らはかんきつ類中のジフェニノレ試、

験lこ薄層クロマトグラフィー (TLC)による方法を

幸良告しているが，しかしTLCによるクリーンアップ
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Fig 1. Effect of Reagents Used to Prevent the Evaporation of Heat Transfer Medium 

1. Kuderna-Danish concentrator， capil1arry tube， n-Hexane 400 ml 

2. 1 +SE-30 1 mg 3. 1十n-Nonane0.8ml 

4. 1十n-Undecane0.8 ml 5. l+Picric acid 1 mg 

6. Kuderna-Danish concentrator， n-Hexane 400 ml 

7. Rotary vacum evaporator， n-Hexane 400 ml 

は今国民的とする食用油脂などの油分の多い試料では

困難であったので，カラムクロマトによるクリーンア

ップを実施した.

そ乙で内径 2cm，長さ30cm のカラム l乙フロリジ

ノレ 5gならびにシリカゲノレ 5gを別々に充填した 2種

のカラム柱を調製し， 500μgを合む熱媒体溶液を注入

後，n-ヘキサンを 1分間約 2mlの流速で流出させ，

5mlずつのフラクションK分取し，各分間液l乙っきガ

スクロマトグラフィーによって熱媒体成分の溶出量を

定量した.その溶出パターンを Fig.2 1乙示した.

フロリツールカラムでは MPT，MPN， DP， PEの

JII即乙溶出し，i容出l乙必要とした液量は 200mlであっ

た.一方シリカゲ、ノレカラムでも各熱媒体成分は同じ順

位で溶出するが， 11-ヘキサンの溶出j夜景は 800mlを

必要とした.これらのことから熱媒体のクリーンアッ

プには溶出液量が少なくてすむフロリツールカラムを

適用する乙ととした.

ガスク口マトグラフィーによる分離分析。ガスクロマトグラフィー用カラムの選択

ガスクロマトグラフィーで熱媒体を分析するときに

DP， PE， MPT， MPNが同時に分離判明することが

可能なカラムを見出すべく検討した.

カラムは液相l乙SE-30(2 ~の， OV-17 (2 %) 

DEGS (10~のの 3 種を，担体 l乙はクロモソノレブW

(60-80メッシュ〉を用い，それぞれ最適カラム温度

は設定し熱媒体のガスクロマトグラフィーを行なった

そのガスクロマトグラムから求めた保持時間(分〉を

Table 1 1[.示した.
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Elution Patterns of Heat Transfer Medium by Florisi1 and Silicagel Colums 

試験用対照号制斗として入手したマーガリン，硬化油

ならびにマヨネーズ各20g 1e.熱媒体標準溶液 100μgj

ml (ダウサム A，KSK Oi1 260各 50μg)を添加し，定

量操作法J乙従って回収率を求めた. Table 2 Iこ示すよ

うな測定結果が得られた.回収率は80%以上であり，

食品中の分析法としてほぼ満足すべき憶であった.

2) 油脂加工品中の熱媒体の定量

以上の結果から本法の実際試料への応用について検

討した.試料はマヨネーズ 5種，マーガリン11種，硬

化油19種について定量操作法i乙従い測定したところ，

いずれの試料からも熱媒体は検出されなかった.また

同時にすべての試料l乙熱媒体標準溶液 100ppm を1

ml添加して，回収率を求めたと ζろ，前項1)とほぼ

同じ高い値を示し，ガスクロマトグラフ上には添加し

た熱媒体によるピーク以外にはなにも認められなかっ

?こ.

乙れらの ζ とは本法におけるアルカリ分解とj容媒i.rl1

出条件などのf也，特l乙カラムクロマトグラフィーによ

るクリ…ンアップが有効にはたらいている結果と考え

Fig. 2 

SE-30を用いたカラムはピークの分離能，保持時

間などの点で良好である乙とを認めた.OV-17のカ

ラムは MPTとDPのピークが重なり分離能が低く，

DEGSカラムは熱媒体成分のすべてを検出し終るまで

の時間が約30分と長い.高木1) は熱媒体のガスクロマ

トグラフィ -1e.15%SE-30を用いているが， ζのよ

うな高い濃度の液相は必要でないことが以上の結果か

ら認められたので， 2 %SE-30を用いる乙ととした.

2) 熱媒体の検量線の作成

前記の操作法に従って設定した測定条件において，

熱媒体標準溶液 (5，10，20， 50， 100 ppm) 5〆を注入

し，得られたクロマトグラムから DP，PE， MPT， 

MPNの保持時間の波高と半値111高から面積を測定した

と乙ろ，Fig.31乙示すとおり，それぞれ良好な直線関

係の成立するととが認められた.また各測定値のバラ

ツキは小さく，再現性の良い結果を示した.

油脂加工中の熱媒体のガスク口マトグラ

フィーによる定量

油脂加工品iζ添加した熱媒体の回収率
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Table 1 Retention Time of Heat Transfer Medium on Three Colums by FID-Gas Chromatography 

Column Condition 
Retention Time (min) 

DP PE MPT MPN 

S E-30 2 % 1000 4.2 4.7 5.3 6.6 

OV-17 2 % 1800 5.2 5.8 4.8 6.3 
5.5 6.7 

DESG 10% 800 21. 6 24.5 6.4 17.8 
19.7 

160 
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Fig. 3 Calibration Curves of Heat Transfer Medium by FID-Gas Chromatography 

×一一一X : DP， 0-0: PE，ム一一ム:MPT，口一一包 :MPN

られる.事実直接法で行なった場合ではマヨネーズ，

硬化油などはエマノレジョンを形成し，試料I乙熱媒体を

添加していない場合でも，ときにガスクロマトグラム

上比熱媒体成分と多少重なる異常ピークが観察され

Tこ.

ガスク口マトグラフー質量分析計による測定

またさらに本定量操作法で得られる試験溶液につい

てガスクロマトグラフー質量分析法(以下GC-MS法

と略す〉を行なった.GC-MS装置のト{タノレイオン

モニタ -tc::.感じて記録されるガスクロマトグラム(以

下 TICMクロマトと略す〉とこの TICMクロマトが

示す{間々のピークのマススベクトノレ(以下 MSと略

す〉を測定し，熱媒体の成分の構造決定と MSの測定

を障害する物質の有無について検討した.さらに超高

感度の分析を行なうためのマスフラグメントグラフィ

ーの応用も目的として検討した.ただし GC-MSの

測定は次の条件l乙従って行なった.

i) GCカラム:SE-30 (29の， OV-17 (29の

DEGS (109のを充填したガラスカラム， ii)キャリ

ヤーガス:ヘリウム， 30 mljmin， iii)検出器:全イ

オンコレクター (TIC)， iv)試料注入口温度:2400， 

v)セパレーター温度:2300， vi)イオン源温度:2500 
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Recovery of Heat Transfer Medium Added to Processed Fatty and Oily Foods Table. 2 

Recovery (%) 

84.5 

84.6 

86.4 

82.3 

Found (μg) 

12.2 

31.1 

14.5 

12.9 

14.4 

36.8 

16.8 

15.7 

Added (μg) 

DP 

PE 

MPT 

MPN 

Margarine 

Foods 

79.5 

79.9 

82.1 

83.4 

11. 4 

29.4 

13.8 

13.1 

14.4 

36.8 

16.8 

15.7 

DP 

PE 

MPT 

MPN 

Hardened Oil 

87.4 

85.3 

86.7 

85.0 

12.6 

31.4 

14.6 

13.3 

14.4 

36.8 

16.8 

15.7 

DP 

PE 

MPT 

MPN 

Mayonnaise 

Heat Transfer Medium 100μg=Dowtherm A， 50μg十KSKoil 260， 50μg 
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TrCM Chromatograms of Heat Transfer Medium by GC-MS 

a) 2%SE-30， Temp. 1000， 3 mm件x2m

b) 2%OV-17， Temp. 1800， 3mmゆx2m

c) 10%DEGS， Temp. 80， 3 mm併X1m

① DP ② PE ① MPT 

① Diisopropyltetrahydronaphthalene 

。
Fig.4 
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vii)イオン加速電圧:3.5 KV， viii)イオン化電圧:

20 eV (TIC) ， 70 eV (MS)， ix) トラップ電流:60 

-pA， x)出口スリット:0.1 mm， xi)コレクタースリ

ット:O. 1 mm， xii) TIC 記録計 :2mV， チャート

送り， 10 mm/min， xii) ピツグラフ:チャート送り，

100mm/sec， 

1) ガスクロマトグラムとマススペクトル

GC-MS装置に熱媒体標準溶液を注入して得られ

る TrCMクロマトを Fig.4 ~こ示した. GCカラム

Il:. SE-30 (29の， OV-17 (29の， DEGS (10%) 

を用いたときの熱媒体の分離ピ{クを示し，またそれ

ぞれのピークの MSを求めた. 各スベクトノレから分

子イオンピークならびi乙フラグメントピークが明らか

に検出され，それらの化合物は① DP，② PE，① 

MPT， @ MPNさらに新らたに，⑤ Diisopropyl-

terahydronapthalene， @ Diisopropylnapthaleneで

ある乙とが確認できた. Fig. 4 1乙相当するピークの

屑に①などの番号で記載した.ζのうち， 特l乙SE-

30のカラムで求まる①から④の CP，PE， MPT， 

MPNのMSをデータ処理システム， GC-MASPAC 

-300によってパックグランド消去処理して得られた

MSを Fig.5 I乙示した.

さらに前項1)，2)で回収率を求めた試験j容液につい

て GC-MSを行ない，その結果を熱媒体標準溶液の

それと比較したと ζろ， TrCMクロマトのピーク高は

回収率の割合だけ減少することが認められたが， MS 

100 -- ---------.  

Peak ①: D P 15斗(M勺

ト

。-0./"、、

旨~
50ト

九
内
パ
ザ
什

ωロ
ωパ
ザ
ロ
同

回r

は完全に一致するため本試験法が熱媒体既知成分のみ

を測定し，障害物質の混入がないことを確認する乙と

ができた.

2) マスフラグメントグラフィー

1)で測定した MSのデータを基礎として，超微量

の熱媒体の定量分析‘を目的とレ，マスフラグメントグ

ラフィー (Massfragmentography，以下 MFと略

す〉につき検討した.ただし今回の熱媒体のように混

合標準試料を用いると MF の操作や結果が繁雑にな

るので単一の試薬として入手できた DPと PEのみ

をMFの測定対象とした.測定条件はカラム SE-30

(29の， 3mm件X2mを用い， コレクタースリット

:0.3mm，イオン化電圧:20eV， ピジグラフ:チャ

{ト送り 10mm/minとする以外の分析条件は前項

(11こ従って行なった.

a) ジフェニル:Fig. 5 f乙示されたピーク番号①

の MSで最も強いピークは分子イオンピーク m/e

154であり，同位体ピーク m/e155も12%の相対強度

で求められた.そ乙で m/e154， 155の2点にしぼり

GC-MSの多重イオン検出器を調整し， それぞれの

イオン強度を連続的に記録させる ζ とによってガスク

ロマトグラムと同じマスフラグメントグラム (mass

fragmentogram)を求める乙ととした.

検量線は注入量 1μJで作成し， その結果を Fig.6

K示じた.DPの濃度として0.010，0.020，0.050，0.075

ppmにほぼ直線性を示した. そこで試験用対照試料
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Fig.6 Caliblation Curves of Diphenyl and Phenylether by Mass Fragmentography 

0……o : Diphenyl (DP， m/e 154) 
0-…ーo: Phenylether (PE， m/e 170) 

のマーガリン20gf乙DP0.05μgを添力日し， 4.1菜作

法l乙従い抽出して得た試験溶液について MFを測定

した. Fig.7 f乙 DP0.05 pp111 nーヘキサン j容i夜と共

にそのマスフラグメントグラムを示した.

DP 0.05 PP111 溶液の質量数154の軌跡から得られる

クロマトグラフ上の DPのピークは注入してからピー

クの出現時間，すなわち保持時間 5.0分が得られ，マ

{ガリンi乙添加した試験溶液も同時間J乙ピークを検出

した.また分子イオンピーク (m/e154)の示すピー

ク高l乙対する同位体ピーク (m/e155)のピーク高との

強度比は0.05pp111 DP溶液で得られたその強度比とほ

iま一致した.乙れらの乙とからマーガリン中の超微量

の DPが抽出同定し得るととが確認できた. また質

童数154のピーク高からその回収率は 75%であり，試

料中の定量限界は0.0005pP111である.

b) フェニノレエーテル:操作方法は多重イオン検出

器の質量数170(分子イオンピーク)， 171， 172の3点

をえらび，他は DPと同じ条件で行なった.

検量線は 1μJの注入量で作成し， DPと同じ Fig.

6 f[.示した.PEの濃度 0.02，0.05， O. 10， 0.20， 0.25 

ppm /[.直線性が認められたので，マーガリン 20gI乙

PE 0.1 pgを添加し， 4.操作法l乙従い抽出した.この

試験溶液から得られるマスフラグメント上のピークは

PE標準溶液と同じ 5.6分の保持時間を示し，分子イ

オンピーク(質量数170)と同位体ピーク

171と172の強度比をそれぞれ求めたと乙ろ， PEの
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Fig. 7 Mass Fragmentograms of Diphenyl in Margarine 
A : DP 0.05 ppm B: Margarine 20 g十DP0.05μg 
一一一:m/e 154 ……: m/e 155 

強度比とほとんどよく一致した. 回収率は質量数 170

で DPとほぼ等しい値が得られ，試料中の定量限界は

O. 0015 ppmを得る ζ とができた.

以上の ζ とから本定量試験法は油脂加工品中の熱媒

体の超微量定量lこ十分応用する乙とができるものと考

えられる.

世士 号、品
}同 日間

油脂加工品中lζ過誤によって混入したと推定される

熱媒体につきガスクロマトグラフィーによる定量法に

ついて検討し，つぎのことを明らかにした.

り抽出方法としては油脂加工品を 2N水酸化カリ

ウム・エタノール溶液で加熱還流したのち熱媒体を不

ケン化物としてかヘキサンで抽出した. 2) 抽出液

中の妨害物質を除くためのクリーンアヮプは吸着剤を

フロリジノレとするカラムクロマトグラフィーを行なっ

た. 3) 熱媒体はKD濃縮器を用いた濃縮方法でも20

-60%の国散が起こる乙とを見い出したので， 11ーノナ

ンを加える ζ とで揮散を防止するととが出来た.4) 

熱媒{本の定量はガスクロマトグラフィ{を用い，カラ

ム2%SE-30，温度1000，水素炎イオン化検出器の

測定条件では熱媒体濃度 5-100ppmと DP，PE， 

MPT， MPNの各4成分の示す面積との間l乙直線関

係が得られ，定量l生を認めた. 5) 食用油脂加工品中

Jこ添加した場合の回収率は80%以上が得られた. 6) 

本定霊法の検出限界は 0.25ppm (1 g中ダウサム A

0.125μg， KSK Oi1 260 0.125μg) である. 7) 7" 

ヨネ{ズ 5種，マーガリン11種，硬化油19種の試料か

らは熱媒体の含有は認められなかった.8) GC-MS 

法l乙本法を応用したところ，アルカリ分解抽出によっ

て熱媒体成分は安定であり，さらに障害物質の混入は

なく，フロリジルカラムによるクリーンアヅプは完全

にお乙なわれているととを確認した.9) フラグメン

トグラフィーに適用したと ζろ，検出限界はDP質量

数154で0.0005ppm， PE質量数174で0.0015ppmと

超徴量検出が可能であった.

本法の特徴は障害物質の混入がなく，迅速に高感度

で定量できる点にある.

詰f 辞

本研究にあたり，ご便宜を賜わった当所松本茂理化

学部長!と探訪iいたします.

〔付記〉本研究の概要は1973年12月7日比開催さー

れた第四回全国衛生化学技術協議会で発表した.
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アルキルベンゼンスルホン酸塩のガスクロマトグラブィーに関する研究

観 照雄キ 1古田忠彦*水石和子中中村義昭中

風間成子L* 戸谷哲也2ド

Studies on Quantitative DetermInation of Alkylbenzenesulfm:mte 

by Gas Chromatography 

TERUO KANヘTADAHIKOUETAヘKAZUKOMIZUISHIヘYOSHIAKINAKAMURA，* 

MASA YOSHI KAZAMA * AND TETSUY A TOT ANI* 

A specific and selective method was established for the determination of alkylbenzenesulfonate in 

detergents. 

The method obtained was summarized as follows : 

1) Alkylbenzenesulfonate displaced alkylphenol when it was fused with potassium hydroxicle at 

310-3300 for・4minutes. 

2) Alkylphenol converted easily into bromine derivative by adcling bromine solution. 

3) The bromine derivative was determined at the high detection sensitivity (0.4 ngjml) by using 
gas-liquicl chromatography with electron captuer detector. 

4) It was possible to distinguish between linear alkylbenzenesulfonate (LAS) and branched 

alkylbenzenesulfonate (ABS). 

緒日

アルキルベンゼ、ンスルホン酸ナトリウム (ABS)の

定量法については乙れまではかなり多数のものが報告

されており，乙のうちのいくつかのものは既に実用に

供されている.しかしこれらの方法はそれぞれ長所短

所があって，いまだに理想的な方法が確立されたとは

いえない.現在最も簡便な方法として ABSと複合体

を形成するような塩基性色素を用いる比色法があり，

なかでもメチレンブルーを用いる方法が繁用されてい

る. 乙のメチレンブ、ノレー比色法は Longwell-Maniece 

法1)，Abbott法2)が代表的であるが， ABS以外のメ

チレンブルーに陽性な物質もi歪めて多数あり，乙れら

も同時に定;量古れてしまうと乙ろに問題が残されてい

る.乙の比色法において陽性物質を除去するための抽

出条件や分解などの多くの改良が試みられているが，

本東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Heal th 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 ]apan 

ABS だけを発色古せる完全な方法は確立されるに至

っていない.またこのメチレンブ、Jレーとの複合体を赤

外吸収スペクトノレ法3)や交流ポーラログラフ法りを用

いる改良法も報告されているが，感度とか特異性の面

で満足すべきものとはいえない.

つぎに ABSを分解処理して ABS誘導体について

分析する方法として ABSを酸で加水分解し生成する

アルキノレベンゼン誘導体をガスクロマトグラフィーに

より定量する方法へ また ABSを塩化チオニル試薬

と反応させスノレホニルクロライド誘導体とし，遠赤

タト6)， 赤外吸収スベクトル7)ならびにガスクロマトグ

ラフィーめによって定量する方法などが報告されてい

る.乙の誘導体として分析する方法は ABS複合体よ

りかなりの信頼性はあるが，特l乙高感度等を目的と

し，検出器l乙電子捕獲型を使用したガスクロマトグラ

フィー (ECD-GC)による分析方法はいまだ報告さ

れていない. Rosen9
)らはアルカリ 1ぬ討を用いて親水

基を水~i担去に置j免し， アノレキノレフェノーJLノ誘導体とし

てからジアゾ試薬とカップリングさせて燈色から赤色

に呈色する乙とを見出し，アノレキルベンゼンスノレホン

酸類の定性試験lこ利用で、きる ζ とを報告している.
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そこで著者らはアルキノレベンゼンスルホン酸のうち

直鎖型のもの (LAS) と分枝型のもの (ABS)とを

ECD-GC法に適用すべく検討した.

さきにわれわれはフュノーノレ類のガスクロマトグラ

フィーにあたり，これをブロム誘導体とする乙とによ

り ECD-GC法によって高感度で定量でき， また分

離能の改善がみられたことを報告10)した.したがって

さきの Rosen9
)らの定性法の条件を定量的に検討し，

アノレカリ熔融によりアノレキノレベンゼンフェノールとし

た後にブロム誘導体とし， ECD-GC法による LAS

と ABSとの微量定量法を確立する乙とを意図とし

た.いまだ十分満足すべき結果は得られていないが，

ニ，三の知見について報告する.

実験の部

試薬および標準品

直鎖型アノレキノレベンゼンスルホン酸ナトリウム (L

AS)標準溶液:花王石ケンK.K.より分析用試薬とし

て分与された LAS200.0mgを水 4mll乙溶かし，

n-プロパノー jレを加えて 10.0mlとする. 乙れを原

液とし用時希釈レて用いた.

分枝型アノレキノレベンゼンスルホン酸ナトリウム (A

BS)標準溶液:ドデシノレベンゼンスルホン酸ナトリウ

ム(東京化成K.K.)，その200.0mgを水 4mltc溶

かし，n吋プロパノールを加えて 10.0mlとする.

ドデシルフ z ノーJレ標準品:カロナイト化学K.K.

より分与された分技型ドデシルフェノールをr ヘキサ

ンl乙溶かしてから希硫酸ならびに水で十分に洗濃い

無水硫酸ナトリウムで脱水後，溶媒を除いて精製し

た.その 100.0mgをとり， アセトンl乙溶かし 10.0

mlとした溶液を固定相シリカゲル， 展開溶媒l乙石油

エーテノレー酢酸 (88: 12)を用いて，薄層クロマトグ

ラフィーを行なったところ， Rf O. 18-0.24 !乙スポッ

トを検出した.またガスクロマトグラフー質量分析法

でマススペクトルは分子イオンピークを示し，アノレキ

ル基数10--13のアルキノレフェノールの混合体で、ある乙

とをjI在認した.

臭素一臭素カリウム溶液(以下 Br2-KBri容i夜と略

す):臭素カリウム 16gを少量の水l乙溶かし，乙れに

臭素 10gを加えて溶かしてから水で全量 100mlを

とする.

ドデシノレフェノールブロム化lJj{準溶液:ドデシルフ

ェノーカ保準品 100.0mgにエタノール 5mlを加え

てiifかし， Br2-KBr 溶液 5mlを加え振り混ぜてか

ら，冷風で溶媒を留去し残官物を得る.これにアセト

ン 10.0mlを加えて溶かし，これをドデシルフェノ

ーノレ臭素化標準溶液とする.

その他の試薬類はすべて市販特級品を使用した.

装置

ガスクロマトグラフ装置:島津製作所製 GC-5A

型，水素炎イオン化型ならびに電子捕獲型 (63Ni)検

出器付を使用した.

ガスクロマトグラフー質量分析装置:島津製作所製

LKB-9000型，データ処理システム (GC-MASPAC

-300)を使用した.

試験溶液の調製

試料を 80%n-プロパノーJレl乙溶かし， LASならび

に ABS標準溶液の 1.....， 5倍程度に相当するように希

釈し，これを試験溶液とする.

ブロム誘導体標準溶液の調製

1) アルカリ熔融

LASならびに ABS標準溶液を 2倍希釈した溶液

1mlを中型試験管l乙正確にとり， 乙れに水酸化カリ

ウムの結晶 3gと沸騰石を加える.はじめバーナーの

炎で試験管の底をおだやかに加熱し，試験管内の溶媒

を指散させる.加熱をさらにつづ、けて水酸化カリウム

を熔融状態、 (3100-330つとして，約4分間保ち，こ

の間試験管内を十分に振り混ぜる{令後， 水 20ml

を用いて内容物をピーカーに洗い込み，これにメチー

Jレレッドを指示薬として，注意しながら希硫酸で中和

を行ない，さらに希硫酸 2mlを加え液性を酸性とす

る. 100 ml分i夜ロートにこのピーカーの内溶液を移

レ， ビーカー内を少量;の水で洗い，i先液をさきの分液

ロート lこ合する.さらに塩化メチレン 20mlを加え

て振り混ぜ，塩化メチレン層と水層を分け，水層をさ

らに塩化メチレン 10mlずつを用いて 2回くり返し

抽出を行なう.つぎに乙の抽出液を合し，水20mlで

2回洗ったのち無水硫酸ナトリウムを加えて脱水し，

再度ビーカーに移し，冷風で溶媒を留去して残留物を

得る.

2) ブロム化

前項 1)の残留物J乙エタノーノレ 2mlを加えて溶か

し， Br2-KBr 溶液 1mlを加え，振り混ぜてから，

冷風で溶媒を官去し残」訂物を得る. 乙れにアセトン

1.0mlを加えて溶かし，これをブロム誘導体の標準

溶液とする.

試験操作

試験溶液 1mlをとり，ブロム誘導体として下記の

条件に従い，水素炎イオン化型検出器を用いたガスク

ロマトグラフィ-(FID-GC)ならびl乙電子捕獲型検

出器を用いたガスクロマトグラフィー (ECD-GC)
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によって LASおよび ABSの定性ならびに定量を行

なう.

すなわち LASおよび ABS2.0-20.0 mg を含む

各濃度範囲の標準溶液をとり，ブロム誘導体の標準溶

液の調製の項K従って操作し， FID-GC tc..よって，
そのガスクロマトグラムから LASおよび ABSの定

性を行なう，一方， LASと ABSのガスクロマトグ

ラムより相互比重ならないと乙ろのピークをえらび，

その波高から検量線を作製し，乙の濃度範囲に相当す

る試験溶液の一定量をとり，全く同様に操作してブロ

ム誘導体としたもののピーク波高から定量を行なう.

なお ECD-GCについては FID-GCにおけるブロ

ム誘導体とした試験溶液ならびに標準溶液を約5000-

10000倍すなわ 0.4-2.0μgjmltc..希釈して操作す

る.

i) FID-GC測定条件

カラム:2 % Silicone OV-101 Chromosorb 

W AW， DMCS 60-80メッシュ， 3mmx1 m， 

温度2100

検出器:水素炎イオン化型，水素 50mljmin， 

空気1.1literjmin，湛度 2400

キャリヤガス:窒素 58mljmin 

感度:8x 102 

記録計:記録紙速度 5mm/min

注入量 :5μJ

ii) ECD-GC測定条件

検出器:電子捕獲型，*JI!t)]j(63Ni，温度 2400

注入口温度 :2400 

他は FID-GC測定条件と同じ条件で行なっ

Tこ.

結果および考察

LASならびに ABSのアルキルフェノール{ヒなら

Table 1 Effect of Reagents for Alkaline Fusion 

Reagent 

Potassium hydroxide 

Sodiul11 hydroxide 

Potassium hydroxide-Sodiul11 hydroxide 

Potassium hydroxide-Sodium hydroxide 

Potassiul11 hydroxide-Sodium hydroxide 

Lithiul11 hydroxide 

Potassium hydroxide-Lithium hydroxide 

Potassium hydroxide-Calcium hydroxide 

びl乙ブロム化等について検討したが両者ともほぼ同様

の挙動を示すため，以下 LASを中心に記載する.な

おアJレキルフェノーノレ化，ブロム化の生成率等の基礎

的条件の検討・にあたっては便宜上 FID-GC法を主と

して用いた.

アルカリ熔融によるアルキルフェノール化。アルカリ熔融試薬

LASのベンゼン核l乙結合しているスルホン基を水

酸基にもっとも良く置換し得る試薬を選択する乙とを

目的とし，つぎの方法によって検討した.試験管 K

LAS標準溶液 (10mgjl111) 1 mlとアルカリ熔融試

薬またはその混合した試薬 3gをとり，以下ブロム

誘導体標準溶液の調製の項l乙従ってアルカリ熔融，ブ

ロム化を行ない，その試験溶液について操作法に従っ

て定量レた.その結果を Table1 I乙示した. 水酸化

カリウムと水酸化ナトリウムとでは芳香族スルホン基

を水酸基!乙置換する態度が異なることを WagnerW ら

が報告しているので，水酸化カリウム，水酸化ナトリ

ウム各単独，またさらにこれらを混合した試薬条件に

おいて熔融したところ，これらの試薬では水酸化カリ

ウムが最も高いブロム誘導体の収率を示した.他のア

ルカリ熔融剤として水酸化リチウムと水酸化カリウム

の混合または水酸化リチウム単独あるいは水酸化カリ

ウムと水酸化カリシウムの混合条件ではほとんどブロ

ム誘導体は得られない乙とが認められたので，アノレカ

リ熔融剤は水酸化カリウムとした.

2) 水酸化カリウム試薬量

アルカリ熔融lこ必要な水酸化カリウムの量を検討レ

1乙 LAS標準溶液(10mgjml) 1 ml t乙水酸化カリウ

ム 0.1g-4.0 g量を加え，以下，前項 1)と同様lこ操

作して定量したところ， Fig. 1 tこ示す結果が得られ

た. LASブロム誘導体量は水酸化カリウム 2g-4

ratio Found Recovery 
(l11g) (9の

9.48 94.8 

1. 05 10.5 

3 : 1 8.03 80.3 

1 : 1 6.29 62.9 

1 : 3 4.63 46.3 

(ー〉 (一〉

3 : 1 0.51 5.1 

3 : 1 (一〉 (一〉
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1.0 1.5 2.0 

Amout of KOH (g) 

Fig. 1 Effect of Amount of Potassium Hvdroxide for the Alkaline Fusion Reaction 
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Fig. 2 Effect of Reaction Time for the Alkaline Fusion Reaction 
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でほぼ一定になったので，中和操作のしやすい 3gを

用いる乙ととした，

3) アルカリ熔融温度

LAS標準溶液 (10mgjml) 1 ml Ie.水酸化カリウム

3gをとり，試験管内温度を2000-3500 1こして，約 4

分間加熱し，前項 1)と同様lこ操作して定量したとこ

ろ，その熔融至適温度は3100-3300で、最大の収量を示

したので，乙の条件で操作する乙ととした.

4) アルカリ熔融時間

LAS 1架準溶液 (10mg・jml) 1 ml Iこ水酸化カリウ

ム3gをとり， 3100-3300
を熔融温度とし，前項 1)と

3.0 4.0 

15 20 

同様に操作して経時的Jこ定量したところ， Fig. 2か

ら明らかなように 4分|習を中心lこLASブロム誘導体

生成章が増加する乙とを認めた.したがって熔融時間

は約 4分間とした.

5) 反応促進補助剤の検討

さきに山口 12)はアノレカリ熔融l乙i探してクロム般カリ

ウム， ii削交カリウム，酸化鉛，酸化銅，炭酸カリを用

い， Kirk13
)らは過塩素酸ナトリウム， Buzbeel4)は硝

酸銀，塩化ナトリウムを用いることで反応が容易にな

る乙とを報告している.

そこで反応をさらに促進させる補助剤について検討
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Table 2 Effect of Alkaline Fusion Reaction した.Table 2はアルコール系溶媒， Table 3は無

with A1coholic Reagents 機化合物を示し， LAS 100.0 mgを水 10.0ml !こ溶

Reagent ml 羽Teatr Fond Recovery かした液 1mlにそれぞれ一定量を加えた.前項 1){ζ

(ml) (mg) (~ら〉 従い定量した結果， Table 2 I乙示すようにかプロパ

1.0 9.16 91.6 ノールが反応促進補助荊としてもまた溶剤としても優

Methanol 0.8 0.2 8.74 87.4 ぐれているので，以下}1-プロパノールを用いることと

Ethanol 0.8 0.2 9.61 96.1 しTこ.
n-Propanol 0.8 0.2 9.84 98.4 6) アルカリ熔融生成体の抽出条件
}1-Buthanol 0.8 0.2 7.68 76.8 

① 抽出時i乙おける pHの影響
iso-Pentanol 0.8 0.2 8.24 82.4 

アルカリ熔融したのち，水l乙溶解した液を有機溶媒

Table 1 Effec of Alkaline Fusion Reaction with Inorganic Reagents 

Reagent 

1. Potassium carbonate 

2. Sodium carbonate 

3. Potassium nitrate 

4. Potassium chromate 

5. Potassium chlorate 

6. Sodium borate 

7. 1ron powder 

8. Ferric chloride， anhydrous 

9. Lead monoxide 

10. Lead peroxide 

11. Cupric oxide 

12. Silver nitrate 

Sodium chloride 

で抽出する際の pHの影響を調べた，その結果を

Fig.3 Iζ示す，中性ならびにアルカリ性側ではアルカ

リ熔融生成体の抽出率が10%ほど低下するが， pH 1-

3の酸性範囲ではほとんど完全に抽出されることが明

らかになった.そこで， pH3 以下の酸性側で村i出す

るζ と犯した.

① 抽出溶媒の選択

①の液性で七h出するときの有機溶媒について検討し

た.すなわち， }1-ヘキサン，ベンゼ、ン，石油エーテ

ル，エーテル，クロロホ jレムおよび塩化メチレンを用

いそれぞれアルカリ熔融生成体を抽出したところ，い

ずれの溶媒を用いても完全l乙抽出し得る乙とが認みら

れた.しかし分離操作上下層にきて，かつ揮散しやす

いため取扱いやすい塩メチレンを抽出溶媒に選んだ.

アリカリ熔融生成体のブロム化試薬

アノレカリ熔融生成体のブロム化はもっとも容易に核

軍換反JZし，ブロム誘導体の高い収率で得られるよう

(mg) Found Reco(v%e) ry 
(mg) 

500 8.00 80.0 

500 8.19 81.9 

500 7.65 76.5 

100 8.28 82.8 

100 8.21 82.1 

100-2，000 8.03 80.3 

100 8.51 85.1 

200 7.41 74.1 

100 8.01 80.1 

100 7.53 75.3 

100 7.19 71.9 

300 

300 〈一〉 (-) 

な溶媒等を異にする種々のブロム溶液について検討し

た.LAS 10mgから得た生成体Ie.Table 4 Iこ示す

ブロム溶液 1mlを加え，前項りに従い定量;したとこ

ろ，臭素一臭素カリウム溶液が良い収量を与えたので，

以下ブロム化反応lζは乙の溶液を採用した.

ガスク口マトグラフィーによる分離分析。GC法におけるカラム行刻、自の選択

GC法で LASと ABSが分離判明する ζ とが可能

なカラムを見い出すために検討した.LAS， ABSのブ

ロム誘導体標準溶液について F1D-GCの操作法l乙

従い液相について比較した.カラムは SE-30(29の，

OV-1 (2 %)， OV-10l (29の， OV-210 (2 %)， 

PEG 20 M (29の， DEGS (109の， FFAP (2 %)， 

Chromosorb 103計8種を用い，それぞれ最適カラム

温度(恒温)1乙設定した.

その結果 FFAP， Chromosorb 103 のカラムはピ

ークを検出できず， DEGS， OV -210はLAS，ABS誘
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Fig. 3 Effect of pH for the Extraction of Alkylphenols 

Table 4 Solvent Effect to the Bromination of Alkylphenols 

Bromination agent 

Bromine saturated aqueous soln. 

Bromine carbontetrachloride soln. (5 %) 

Bromine ethylaclcohol soln.く5%) 

Bromine acetic acid soln. (2 %) 

Found 
(mg) 

7.36 

5.89 

6.48 

8.33 

Recovery 
(%) 

73.6 

58.9 

64.8 

83.3 

Bromine-Potassiumbromide aqueous soln. (16%-10%) 9.53 95.3 

導体の示す肩ピークの分離が悪く，他のシリコン系カ

ラムと PEG20.Mは良く分自在したピークパターンを

示すが，最もLASピークとABSピークが離れて，さ

らに ECD-GC法でも適用可能なカラムとしてov-
101を用いることとした.

2) クロマトグラムならびに検量線の作製

LASおよび ABSP::.っき前項測定条件に従い操作

して得7こFID-GCならびに ECD-GC によるクロ

マトグラムを Fig.4 f乙，まTこ検量線を Fig.5 f乙示

した.

LASでは比較的よく分離した No.1-No. 4ピー

クを認め，一方 ABSはあまり分離のよくない No.5

と6ピークが認められた.しかし前者のNo.3， 4ピ

ークは後者の No.5， 6と保持時間を異にし，若干ピ

{クの裾がかさなるがほぼ完全に分かれ， No.6 I乙対

する No.3， 4の相対保持時間は1.24， 1. 66を示し，

求めた波高の和と濃度は Fig.5 fこ示すとおり原点を

通り，かっ直線性を得Tこ. なお ECD-GC において

多少ピーク強度を異にするが， FID-GCと同じピー

クをえらんで検量線を作製した.

3) LAS定量時における ABSの影響

LASブロム誘導体を GC法に用いて定量すると

き， 1専ら ~l， t.こクロマトグラムカ) ABSのクロマトグラ

ムと一部重複する乙とはすでに記したが， LAS定量
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Table 5 Effect of LAS Recovery to Various 

Concentration of ABS 

LAS Added ABS LAS found LAS recovey 
{mg) (mg) (mg) (?の

10.0 0.0 10.0 100.0 

10.0 5.0 10.1 101.0 

10.0 5.0 9.9 99.0 

10.0 8.0 10.32 103.2 

10.0 10.0 10.49 104.9 

10.0 20.0 11. 07 110.7 

10.0 50.0 12.81 128.1 

値比実際l乙影響を及ぼす ABS濃度を求めるために検

討・した.

LAS標準溶液 1mlをとり， ABS標準溶液0-5.0

mlをさらに加えて，以下操作法に従い FIDにより

定量した.その結果を Table5 1(.示した. LAS 10 

mgは ABS8mgを添加されると LAS定量値は約

3%のプラスの影響を与え，さらに ABS濃度が増す

のはともないプラスの誤差が大きくなることが認めら

れ， LASを1.0としたときの ABSの割合が0.8以下

であれば正確に定量できた.

4) FID-GCと ECD-GC法による検出感度

LASブロム誘導体試験溶液をかヘキサンで希釈レ

2mgjmlから O.lmgjml濃度として， FID-GCを

行なったととろ，ピークとして判別できる濃度は 0.5

mgjmlであり， ECD-GCは 0.4ngjmlの濃度まで

ピークが検出され，約 1，200倍の検出感度の上昇が認

められた.LASは本法のブロム化反応をすることに

よって高感度比検出できた.

また ABSについても，そのブロム誘導体H\~準溶液

を希釈して ECD-GCを行なったところ，ほぼ LAS

と同様の濃度l乙検出感度が上昇する乙とが認められ

た.

LASを直接熔融できる濃度の検討

本操作法で適用できる LAS濃度について検討し

た. LAS標準溶液を80%プロパノーノレ溶液で、希釈し，

1 ml中 LAS1. 0， 10.0， 20.0， 50.0， 100.0 ng iJ長

度l乙調製し，各 1mlを別々の試験管にとり，以下ブ

ロム誘導体標準溶液の調製の項l乙従い試験溶液を得

た.乙れを必要ならばかヘキサンで希釈し ECD-

'GC法によって定量したところ， 1. 0-50. 0 ngでは検

出できず，また 100.0ngでもわずかにピークを検出

するにとどまった.そこでドデシルフェノール 10ng 

をとり，ブロム化のみの操作を行なった.その生成量

を ABSのブロム限準溶液を基準として定量したと ζ

ろ，ほとんど100%近い収率を示レた. 乙のことから

ブロム化反応は微量のフェノール体に対しでも定量的

に反応するが， アノレキノレベンゼンスノレホン酸類のアル

カリ熔融反応l乙未だ問題があり，微量だあと反応中に

おける器具等への吸着，あるいは副反応がおとり，収

率が急速に低下する乙とが考えられる.

ガスクロマトグラフ質量分析法による確認

LASならびに ABSブロム誘導体について GC-

MS法によって測定し， GC-MS装置のトータルイ

オンモニターによって記録されるガスクロマトグラム

(以下百CMクロマトと略す)と ζの百CMクロマ

トの示す個々のピークの各マススペクトル(以下 MS

と略す〉を求め，分子イオンピークとフラグメントピ

ークから分子量，元素組成式および化学構造を推定し

た.つぎにその測定条件を示す.

カラム:2 % Silicone OV-101を充填しにガラス

カラム (3mm X 2 m)，温度1900
から2400，40jminで、

昇温

キャリヤガス:ヘリウム， 30 mljmin 

検出器:全イオンコレクター (TIC)

試料注入口:温度 2500

セバレーター:温度 2700

イオン掠:温度 2900

イオン加速電圧 :3.5KV 

イオン化電庄 :.20eV(TIC) ， 70eV (MS) 

トラップ電流:60μA 

出口およびコレクタースリット :O.lmm

TIC記録計 :2mV，記録紙速度， 10mmjmin 

注入量 :2〆
1) TIC1¥在クロマトグラム

そ乙で測定用試験溶液としては A:LASアノレカリ

熔融生成体のアセトン溶液， B :LASブロム

験溶液， C :ABSアノレカリ熔融生成体のアセトン溶

液， D :ABSブロム誘導体試験溶液の 4種iとした.

Fig. 6 I乙乙れらの TICMクロマトを示す.

A-TICMクロマトは a-jの10ピークを認め， B 

は a-lの12ピークで 2ピーク増レ， Aの c，f， hの

主ピ{ク Jこは認められない屑ピーク d，g， jが表われ，

LASブロム誘導体とする ζ とで分離能が良くなった

乙とを認めた. また保持時間は A-Cピーク Jこ対す

る B-Cピークは 2.00倍， A-f tこ対する B-fは

1. 84， A-h te.対する B-I は1.76倍移動することが

認められた. C， D クロマトは主ピーク C-i， D-h 

を示し， A， B直鎖型と C，D 分枝型アノレキノレベンゼ

ンスノレホン酸は GC-MSの TICM クロマトでも判
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B : LAS derivative， liner dibromoalkylphenols 
C : ABS derivative， branched alkylphenols 
D : ABS derivative， branched dibromoalkylphenols 
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Fig. 6 

149(8.09の， 135(15.3%)，121(17.0%)，108(12.09の?

107(100.09の
A-gピーク:mje 263(2.09の， 262(10.09の， 248 

(5.59の， 233(6.05の， 219(7.55の， 205(7.55の， 191 

(6.35の， 177(8.35の， 163(11. 05の， 149(17.5%)， 

135(26.05の， 121(61. 09の， 107(100.05の

A-hピーク:mje 277(1. 5%)， 276(7.29の (M+)

233(4.7%)， 219(9.09の， 205(12.09の， 191(16.05の，

177(15.5%)， 163(18.09の， 149(7.79の， 135(17.0%)

121(22.0%)， 107(100.09の
A-jピーク :mje 277(1. 49の， 276(7.59の(Mつ，

262(4.89の， 247(2.09の， 233(8.59の， 219(7.39の，

205(6.59の， 191(8.59の， 177(9.55の， 163(14.79の，

149(18.75の， 121(65.25の， 107(100.09の

とれらのことからそれぞれのピ{クはつぎの元素組

成式と分子量が得られた.

A-a， bピーク， C16H260，分子量 234

別できた.

2) マススペクトル

A-TICMクロマトの各ピークの示す MSを求め

たと乙ろ，分子イオンピーク (Mつ，基準イオンピー

ク，フラグメントイオンピークが検出きれた.乙れら

をつぎに示す.

A-aピーク :mje 235(2.19の， 234(12.5% )(Mつ，

233(2.0%)， 177(23.29の， 163(31. 89の， 108(9.5%)， 

107(100.09も〉

A-bピーク :mje 235(2.0%)， 234(9.09の(M+)，

205(11. 59の， 191(7.59の， 177(7.8%)， 163(10.0%)， 

135(35.09の， 121(7.59の， 107(100.0%) 

A-cピーク :mje 249(2.0%)， 248(12.0持)(Mつ，

191(17.09の， 177(20.09の， 163(24.5%)，149(8.89の，

135(5.4%)，121(10.0持)， 108(11.09の， 107(100.09の

A-fピーク:mje 263(1. 8%)， 262(9.8%)(Mつ，

219(4.9%)， 205(12.59の， 177(20.49の， 163(23.0外)，
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Fig. 7 Mass Spectra of Peak (B-a， c， f， i， D-g， h) 

A-c， d ピーク， C17H2SO， 分子量 248

A~f ， g ピーク， C1sH300， 11 262 

A-h， iピーク， C19H320， 11 276 

つぎに B-TICMクロマトの示す各ピークの MS

を求め，代表的な B-a，c， f， iピークの MSをFig.

71乙示した.ζ れらの MSを解析したととろ， つぎ

の元素組成式と分子量が得られた.

B-a， b ピーク， C16H240Br2'分子量392

B-c， eピーク， C17H2sOBr2， 11 406 

B-f， h ピーク， ClsH2S0Br2， 11 420 

B一一i，k， 1ピーク， C19HsoOBr2， 11 434 

また A，B-TICMクロマトから直鎖アノレキノレ基の

炭素数とその炭素のどの位置にフェニル核(件〉が結

合しているかをフラグメントイオンピークが示す特性

イオンの α一関裂から解析したと乙ろ， つぎのことが

判別できた.

A-a， B-aピ{ク，炭素数 10，2併

A-b， B-bピーク ， 11 10， 2世，4件

A-c， B-cピーク， 11 11， 29， 

A-d， B-eピーク， 11 11， 2払3札4ゆ

A-f， B-f ピーク， 11 12， 29 

A-g， B-hピーク， 11 12， 29，3札4ゆ

A-h， B-iピーク， 11 13，2仇3札49，5件

A~i ， B-k，lピーク， グ 13， 2仇3札4件

以上の ζ とから例えば A-Iピーク， C1sH300は炭

素数12のドデシノレ基 C12H25を除くと C6H50 が得ら

れ， CuH40H (0， p位は不明〉のフェノール核を認

め， C1zH25 • COH40H， ドデシルフェノーノレと ~l~，g lノ
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Tこ.

そζでAとB-TICMクロマトの全てのピークにつ

いて同様に解析したと乙ろ， Aは炭素10-13数の直鎖

アルキノレフェノーノレ， BはAのブロム誘導体でツブロ

ムアルキルフェノーノレとTli認でき， LASはそのベン

ゼン核のスルホン基を水酸基と，ベンゼン核の水素 2

コが臭素 2コで置換されていることが認められた.

つぎに C，D-TICMクロマトから得られる MSを

A，Bと同様に解析したと乙ろ， C-eから iピーク，

D-eから hピークまでアルキル基の炭素数は12，C-

j，h， D-jは炭素数13を示し， Cはアルキルフェノー

Jレ， D はジグロムア Jレキルフェノ~)レと判別でき，

ABSも LASと同様に水酸基と臭素 2コが寵換され

ている ζ とを認めた. また Fig.7I乙D-g，hピー

クの MSを示した.

さらにドデシノレフェノーノレブロム化標準溶液につい

て GC-MS法を行なったところ，百CMクロマト，

MSは ABSブロム誘導体のそれらとよく合致した.

またアルキル基l乙結合するフェニル基の位置は Boy-

.er1めが報告するように 4級炭素があるため判別できな

かった.

まとめ

合成洗剤中のアルキノレベンゼンスンホル塩酸のガス

クロマトグラフィーを用いる特異的な定性ならびに定

量法を検討した.

アJレキJレベンゼンスルホン酸塩は水酸化カリウムと

ともlζ3100-3300
で4分間アルカリ熔融するとアルキ

ノレフェノールを生成する.

乙のアノレキルフェノールはブロム溶液を添加する乙

とによって容易にひブロム誘導体l乙変化した.

乙のブロム誘導体は電子捕獲型検出器を用いるガス

クロマトグラフィーによって高感度 (0.4ngjml)で

定量することができる.

また誼鎖型 (LAS)。と分校型 (ABS)アルキルベン

ゼンスルホン酸塩を判別する乙とが可能である.
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化粧品カブレ等による事故検体の品質，性状について

水石和子ヰ風間成孔* 中 村 義 昭 宇

山添律子*戸谷哲也*

InvestKgation of QuaHties and of Cosri'.1etics 

as Cause of mainly Damage to Human Skin 

KAZUKO MIZUISHI*， MASA YOSHI KAZAMAヘYOSHIAKINAKAMURAヘ
RITSUKO YAMAZOE* AND TETSUYA TOT ANI* 

This work reported here was undertaken to survey the cosmetics which produced damage to human 

skin，hair and eyes. 

The number of the cosmetic subjects reported frol11 residents in Tokyo from Apri1 1971 to March 

1973 and investigated here was 82. 

The c1inical symptol11s caused by cosmetics were diagnosticated as contact dermatitis， contact 

photoderl11atitis， seborrhoeic dennatitis， alopecia and conjunctivitis. 
Classification and the number of cosmetics reported is as follows ; basic cosmetics (39)， makeup 

cosmetics (8)， hair preparations (15)， cold wave lotions and hair dyes (6) and the others (14). 

It was recognized frol11 this c1ata that basic cosmetics proc1uced c1iseases most. 

All substances were applied for patch test accorc1ing to c1esigned Draize's method using male 

rabbits. Cleansing cream， shampoo and hair rinse proved positive irritant action on rabbits skin， 

and the others showed negative. 

Harmful heavy metals such as As， Pb and Cd were not c1etectec1 fro111 all these substances. 

There are 111any components of cosmetics that cause proble111s for hU111an skin : for instance， basic 

materiaIs， surfactants， preservatives， dyes， perfu111es and so on. 

It cannot be generalizec1 that the components are only the immediate cause of c1iseases， such fac-

tors as sensitizing， constitution， ultraviolet ray， psychiatric c1isorder anc1 wrong use also have an 

important relationship to c1iseases. 

はじめに

化粧品の普及率は年々めざましく上昇し，その種類

も変化，増加している.また各人が使う化粧品も多種

多様である.一方，化粧品はその性格上医薬品と異な

り，極めて長期間継続的!こ使用されるものであるか

ら，経皮吸収などの点からも健康障害K関係するが，

特に皮賠障害の関係は視覚的に認識が一見容易なと ζ

ろから，真の要因は別J乙しでも多くの問題が提起され

ている.

本東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

そ乙で，最近の化粧品による皮膚障害等の実状を知

るため，昭和46年4月から48年 3月の聞に都民が東京

都薬務部lζ届け出fこ化粧品による苦情にもとづき，そ

の化粧品の種々の内容を調査把握し，若干の考察を試

みた.すなわち，届け出化粧品の品質，性状調査，

Draize法によるパッチテストを行ない1)，また，化粧

品の消費動向，化粧品によると思われる皮膚の障害の

症状および事故化粧品の種類，外観，処方内容(基

剤，界面活性剤，防腐剤，色素，香料などの成分)，

pHなどとその症例の関連性について考察を行なっ

た.さらに起炎性物質を含むものとして特に注目され

ている香料原料の Bergamot 1由を用いてウサギに対

するパ γ チテストを行なった結果についても，あわせ

て報告する.
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実験方法 部l乙背柱を境l乙両側J乙3ヵ所ずつ5x5cmの大きさに，

試料届け出化粧品82種目， Bergamote Residues 

.'D" (ルーノレ@ベルトランド・デュポン社〉池田物産

試薬特l乙乙とわりのない限り，和光純薬K.K.の

試薬特扱を用いた.硫酸，硝酸およびアンモニア水は

精密分析用を用いた.

装置 pHメーター:Beckmannガラス電極pHメ

ーター，原子吸光分析装置:Perkin-Elmer Atomic 

Absorption Spectrophotometer Model 403紫外線

ランプ:PAN-UVランプ PUV-1A型広領域紫外

線 (250-400nm) 4WX2本， フィルター寸法75x45

mm東京光学機械K.K.，動物用バリカン :TN式小動

物電気バリカン(スカイブ 900)大東電気工業 K.K.

製

実験動物 ウサギ(アンゴラ種〉体重約2.5kg，雄

国型試料 オリエンタル酵母K.K:製飼育用 RC-4

実験操作 i) pHの測定液状検体はそのまま，

罰体検体は 19を精製水 50ml，または精製水25ml

およびヱタノーノレ25ml IC懸濁して，ガラス電槌 pH

計で測定する.

ii) 鉛， ヒ素，カドミウムの定量 雨宮2)らの方法

lこ従う.

iii) ホルムアノレデヒド， メチルアルコールの定量

衛生試験法(日本薬学会長田〉 香粧品試験法3)Iこ従う.

iv) ウサギを用いたパッチテスト前記実験動物の

項に記したアンゴラウサギ、3匹を 1群として，その背

Table 1 Evaluation of Skin Reactions 

バリカンで毛を刈りとる.一日放置後バリカンによる

物理的な刺激が消失し，皮膚に異常が認められないこ

とを確認したのち，施行者の側から相対するウサギの

頭部より見て，背柱の左半分の 3ヵ所l乙試料を，右半分

の 3力所l乙対照として10%エタノールまたは生理食塩

液を塗布する.クリームなど半団体状のものは 0.5g，

乳液，化粧水など液状のものおよび Bergamot油は

O.5mlを除毛部i乙塗布し， 20秒間指でまんべんなく

擦り込む， 24時間後，皮膚の状態を観察し，評価点を

与える.判定後，さらに試料をそれぞれの部分に塗布

する .ζ の操作を 1日1回， 7日間連続して行なう.

(ただし Bergamot油塗布の場合は，その部位l乙毎回

紫外線照射を20分間行なう〉さらに 1週間そのまま放

置し，乙の間の経過を観察する.

評価点は Table1 IC示すように(1)発赤(紅斑〉と

溺皮形成， (2)浮腫の程度比応じて点数を与え， (1)と(2)

の点数の合計点をもって刺激の強度を示すものとす

る. 24時間毎における 3ヵ戸斤の点数の平均値を求め，

評価点が 2以下の場合刺激作用は mi1d，2-5の場合

は moderate，5以上の場合は severe と判定する.

調査事項と結果

対象:はじめに述べた，

から届け出された苦情品を主な対象とした.苦情件数

は47件で，対象検体数は82，そのうち17品目は東京都

消費生活対策室が消費者モニター1000人を対象にアン

-"，:1) 。core(1) Erythema and Eschar Formation 

No erthema 

Very slight erythema (barely perceptible) 

Well defined erythema 

h在oderateto severe erythema 

Severe erythema (beet redness) to slight eschar formation (injuries 
in depth) 

Total possible erythema score 

(2) Edema Formation 

No edema 

Very slight edema (barely perceptible) 

Moderate edema (raised approximately 1 mm) 

Slight edema (edges of area well defined by definite raising) 

Severe edema (raised more than 1mm and extending beyond area 
of exposure) 

Total possible edema score 

0

1

2

3

4

 

4 

ハU
1

i

つf
H
q
d

4 

4 

a) Test results according to the Draize scoring system for primary irritation tests on rabbits 
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Table 2 Diagnosis of Disease Caused by Cosmetics 

Diagnosis 

Contact Dermatitis 

Allergic Dermatitis of Contact Type 

Toxic Dermatitis 

Primary Irritant Dermatitis 

Contact Eczema 

Contact Photodermatitis 

Contact Photodermatitis of Lipstics 

Seborrhoeic Dermatitis 

Alopecia 

Alopecia Areata 

Alopecia Symptomatica 

Alopecia Generalized 

Conjunctivitis 

ケート調査したところ被害の訴えが多かったため，消

費生活対策室から;きられてきた化粧品で、必ノり事故検体

というわけではない.

苦情者:75% (36/47)は女性， 8.5声 (4/47)は乳

児， 17.0% (8/47%)が男性であり，女性のうち半数

以上は家庭の主婦であった.

事故者の症状:事故者で医師の診断を受けたものは

76.6% (36/47)で， それらのほとんどが皮膚科を訪

れているが，他に眼科，整形外科，内科の診察を受け

ていた. 診断名として Table2 Iこ掲げるように接触

皮膚炎，急性皮膚炎，主婦手湿疹，脂漏性湿疹，結腕

性湿疹，アレルギー性皮膚炎， 日光皮膚炎，光アレノレ

ギ一口唇炎， i部漫脱毛症，症候性IJ見毛症，汎発性脱毛

症，円形脱毛症，結膜炎，眼験結膜炎，アレノレギ、{性

結膜炎，薬物性根除結膜炎，その他単 J乙皮麿炎， 1Ia 
疹，毛髪J負傷などがあげられている.医師を訪れなか

った事故者の症状は，顔面，耳の後，首，あご，雨前

腕，腹部，下肢の湿疹，発疹，かぶれ，痛み，淳み，

口唇の荒れ，手の荒れ，目の腫れ，ただれなどの訴え

がみられた.

化粧品の種類:被害届けのあった化粧品の種類は，

基礎化粧品ではクリーム類(パニシング，栄養，マッ

サージ，コーJレド，クレンジング)， 乳液，化粧水，

ファウンデーションクリームなど，メークアップ化粧

品では白粉(国型，粉型)，口紅，アイライナーなど，

頭髪剤，染毛剤などではシャンプー， リンス，セット

ローション，ヘアートニック，へアクリーム，ヘアー

リキ γ ド，スプレー，へアーラッカー，白髪染，ブリ

Cosmetics 

Cleansing Cream， Hair Dye， Emol1ient 

Lotion， Milk Lotion， Pressed Powder Cake， 

Hair Lacquer， Shampoo， Hair-setting 

Lotion， Hair Spray， Hair Cream， Hair Rinse， 

Color Spray， Suntan Oil， Tooth Paste， 

Lipstick， Perfume 

Cleansing Cream， Hair Liquid 

Hair Bleach， Hair Color， Shampoo 

Milk Lotion 句

ーチ，へアーカラー，コールドウェーブ液など，薬効

化粧品は薬用クリーム，日焼止めクリーム， I出虫クリ

ーム， 1jt眼斉IJなど，その他ベピーパウダー，石けん，

llliJみがき，クレンザーなどである. Fig. 1 tこ事故品目

と件数を示す.

被害届けの出た化粧品の pH: Fig. 1 Iこ示すとお

り，クリーム類は 4.5-9.6，乳液 3.9-8.1，化粧水

4.6-8.0，白粉・ベピーパウダ~6.4-8.4，ファンデー

ションクリーム7.3-7.7，ヘアースプレー@ヘアーリ

キッド eへアートニック@セットローション4.2-7.9，

シャンプー 6.3-8.8，リンス2.2，染毛剤 I斉09.9-

11. 4， :rr剤2.7-2.9，コールドウェーブ液 1i夜9.0，

:rri-夜7.7，石けん10.4，歯磨7.2-8.1であった. これ

らのうち国型のものは 19を水50mlt乙溶かして測定

し，水~c:_ ljif.íj容のファンデーシヨ a ンクリームは 19 を

水，アルコールそれぞれ 25mlの混液[こ溶かじて測

定した.

被害の生じた季節:I埠'吉発生時を季節別にみると

夏，秋がそれぞれ21.5%，次いで春16.9%，冬10.8%

でその他は不明であった.

事故検体における有害性物質の有無の試験および品

質規格の適合性:有害性物貿検査として全事故検体に

ついて重金属(鉛，カドミウム)， ヒ素， および液体

4会体についてフェノール，ホ Jレムアノレデヒド，メタノ

ール等の試験を行なったところいずれも基準以下であ

った.さらに， 11検体について製品の主な品質規格試

験を行なったと ζろいずれも適合した.

事故検体の容器の形態および材質:事故検体のうち
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Kind of Cosmetics n pH 
Basic Cosmetics 39 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 

1 Vanishing Cream 

1621((((4111) ) ) ) 

町内^! 

2 Cold Cream 4.5 
3 Cleansing Cream 5. 6 
4 Nourishing Cream 6.9トー斗7.8
5 Sunscreerr Cream 1 7.7H7.9 
6 Milk Lotion 7 (3) 3.9 8.1 
7 Foundation Cream 2 7.3H7.7 
8 Skin Freshner 6(3) 4.6 8.0 

Hair Preparations 15 
9 Hair Liquid 1 7.8H7.9 
10 Hair Cream 1 7.5H7.6 
11 HaIr Tonic 2 4.21 16.2 
12 Hair Spray 1 7.0H 7.2 
13 Hair-setting Lotion 3 6.7トー--17.6
14 Shampoo 4 6.3 8町8
15 Hair Rinse 1 1 2.2 
16 Hair Lacquer 1 
17 Color Spray 1 7.0H7.1 

Makeup Cosmetics 8 
18 Face Powder 1 (2) 8.2H8.4 
19 Pan Cake 1 6.81 18.6 
20 Lipstick 1 (2) 
21 Eye Liner 1 

6 
22 Cold Wave Lotion 2 7.71 j9.0 
23 Hair Dye 4 2.7H2.9 9.9i 

The Others 14 11.4 

24 Medicated Cream 1 17.8 
25 Dusting Powder 4 6.41 18.4 
26 Toilet Soap 2 t 10.4 
27 Suntan Lotion 1 5.1H5.2 
28 Cleanser 1 トー1斗7.8 
29 Tooth Paste 3 7.21---18.1 
30 Eye Wash Lotion 1 (7.8 
31 Sponge Rubber ヱ

Total 82 

Fig. 1 pH Range of Cosmetics 
11コnumber: Products from Pharmaceutical Affairs Division， Bureau of Public 

Health， Tokyo Metropolitan Government 
( ) : Products from Tokyo-to Consumers Center 

クリーム，手u夜，1[二粧水，ファウンデーション，パウ

ダー類，アイライナーなどの入っていた容器の形およ

び材質を Table3 tc:.示す.

パッチテストの結果:全検体について， Draizeの

改良法1)によるウサギの背l乙対するパ γ チテストを行

なった結果，陽性のものはクレンジングクリーム 1検

体，へアーリンス 1検体，シャンプー 3検体であった，

クレンジングクリーム，シャンプーでは皮膚の肥厚，

硬化症状がみられ， リンスでは紅斑が認められた.

考察

〔イじ粧品消費の動向〉

化粧品の年間出荷高は増加の傾向を示し，消費支出
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Tabl 3 Containers of Cosmetics 

Cosmetics Forロ1 Plastics Glass おfetal Paper 

Cream {~地 m叫 bぱ 6 7 
tube 1 1 

Milk Lotion bott1e 1 6 

Skin Freshner bott1e 1 7 

Founclation Cream (wide mouth vessel 1 
bottle 1 

Face Powder wic1e mouth vessel 2 

Dusting Powcler 1 2 1 

Lipstick 1 

(thousan 
million yen心)

30ト一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一一ーナ

。
25 30 35 40 48 

Year (Showa) 

Fig. 2 Forwarding Amounts of Cosmetics4)(Showa 21-48 nen) 

i乙占める化粧品の割合も毎年増えている. (Fig. 2)昭

和48年の化粧品出荷高の品目別内訳けは Fig.3のと

おりであるが，基礎化粧品，メークアヅプ化粧品が半

分以上，次l乙頭髪用品が約 1/4の割合で使用されてい

ることがわかるめ.

〔化粧品による障害コ

このような化粧品の種類や使用量の増加傾向に伴

い，化粧品の安全性に対する注意の必要性および化粧

品による障害を熟知する必要があるといえる.化粧品

が人体におよぼす障害は，経口毒性，経皮毒性，皮膚

障害が考えられるが，それらのうち皮膚障害の占める

割合がほとんど大半である.

東京都消費生活対策室のアンケート調査の結果は，

アンケート対象の31%の家庭が過去に化粧品で、なんら

かの被害を受けていて，対象家庭の23.4%がかぶれの

被害を受けたとしている.症状は羅患者の主訴をその

まま表現しているためかあまり学問的に分類されてい

るわけではないが， rかゆみJ20.9%， r赤いブツブツJ

20.3%などで，頭痛，水ほう，顔全体のはれなどの重

症を訴えるものもあった.障害の原因はクリーム類が

最も多く 25.8持ついで乳液，化粧水などとなってい

る.被害を受けた化粧品は80%の人がその後使わない

と答えているが，二度以上使った人で「再び悪化したj

「なんともないJが半数ずつで、あった. 乙の時被害届

けの多かった 2化粧品会社のクリーム類，仁i紅，化粧

水など17品目が当所l乙jきられてきたが，それらについ
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number: % 

て刺激物質の有無を調査するため，ウサギ(アンゴラ〉

を用いての前項のパヅチテストを行なったがいずれも

陰性であった.

届け出のあっ jこ82tÇ~i木のうち，内容成分の分離など

による変質，変敗，悪臭ーなど品質の劣化したものの届

け出はクレンジングクリーム 1検体で，他は外観lこ異

常はなく化粧品使用後に生じた皮時障害の届け出であ

った.障害品目は Fig.1のとおりで，基礎化粧品4-7.6

%(391午/82件中)，メークアップ用化粧品9.8%(8/82)

頭髪汗118.3%(15/82)，染毛剤@コールドウェーブ液

7.3%(6/82)，その他17.0%(14-/82)の割合で基礎化粧

品による障害本が高かった. 早)115
)らのアンケート調

査でふ化粧品の皮屑障害事は，昭和4-3年は37.9%，

4-8年は38.5%で，障害品目はクリーム，化粧水，乳液

の占める t~iJ合が43年は61. 1 %， 48年は69%を示し，フ

ァウンデーションは43年は9.5%，48年は12%であり，

パッチテスト防性品目もクリーム，化粧水，乳液が約

60%で，今回の調査と同様に基礎化粧品が多くを占め

ていた.前項のとおり出荷高の高い基礎化粧品がやは

り障害If~も高いが，また市場性の高い化粧品会社のも

のほど障害品の届け出が多くみられる.理化学的な面

からの保証，使用感等の面のみでなく，皮膚l乙及ぼす

影響の面からさらに品質の確保に留意する乙とが重要

な点と忠われる.

化粧品皮府障害の主なものは接触皮膚炎(かぶれ〉

であるが，今回の届け出も医師の診断で接触皮膚炎と

診られたものが16/36件であり，そのうち日焼けオイ

ルと口紅@歯みがきが原因とされる接触炎が光アレル

ギ、一性のものと診断された. 石原日〉は接触皮膚炎の原

因別頗度の年次推移を調べたが，その結果をみると昭

和45年の化粧品による接触皮膚炎は 78/12，913件，頭

髪用品によるものはお/12，913件で，化粧品は化粧品

以外の外用薬についで，接触皮膚炎発症の要因の第2

f立を占めている乙とを報告している.

接触皮膚炎を部位別にみると好発音IH立は一般に手，

顔である.今回の苦情の内訳はクリーム類，化粧水，

乳液，白粉，パウダー，ファウンデ{ション，セット

ローション，へアラッカー， コールドウェーブ許支など
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Oils and Fats 

Waxes 

Fatty Acic1s 

Moistenning Agents 

Surface Active Agents 

Ethanol 

Pigments and Dyes 

High Polymers 

Water 

Perfumes 

The Others 

。。。。。。。。

べた.化粧品の一般的な構成成分を Table4 R-示す.

今回の届け出化粧品の処方内容をみると，乙れらもお

おむね ζの構成に準じている。種々の化粧品成分の生

体に及ぼす影響などの報告が多くなされているが，届

け出化粧品中の成分と関連のあるものについて述べ，

若干の考察を行なった.

a) 基剤:アルコール類，グリコーJレ類は化粧水，

手U夜，クリーム，セットローション，スプレー等の基;

剤として用いられている.脂肪族アルコールのアレノレ

ギ、一性皮信感{乍はまれで、あるといわれているが，イソ

プロピノレアルコーノレ， エチノレアルコーノレに感作例の報

告がある日) 1ヒ粧水，乳液，クリーム，セットローシ

ョン，アイライナーに合まれているプロピレングリコ

ール CPG)は毒性が少なし溶解性，保温!性の点で

すぐれていてグリセリンの代りに広く用いられてい

る_PGについて Warshawのは諜厚液のパッチテスト

を行ない，陽性率 16%を得た. 2.5%液では|場性反応

が一次刺激化よるものかアレルギーによるものか決定

できなかったが，終局的にはその皮l寄刺激作用は一次

刺激によるもので，皮膚lζ対する強い脱水作用，乾燥

{七によるものとしている. また Fisher10
)は10%PG 

水溶液による湿疹様反応はアレルギー感VI三とみてい

る.石原11)はいわゆる“ちりめんじわ"(人工性乾皮

症)の原因を PGや界面活性剤によるものとし PGfi占

布により潮紅を生じその後l乙“ちりめん様皮脂変化円

の例をみとめている.

クリーム類，乳液の基剤ポリエチレングリコーノレ

mainly used 

added according to recipe 

による顔面皮膚炎，石けんによる腹部発赤，およびさ

きに述べた日焼けオイルによる全身日光皮膚炎，口紅

と歯みがきによる光アレルギー性口唇炎などであっ

た.接触皮膚炎は発生病理から一次刺激とアレノレギー

性l乙区別される.刺激原，感作原が化粧品であればそ

の接触原を除去すればよいが，実際の刺激原，感作原

は化粧品組成の種々の成分つまり基剤，乳化剤や付着

性(いわゆる「っきJ)，展延性(いわゆる「のぴJ)を

よくする目的の界面活性剤，まtこ防腐剤，保j毘剤，抗

酸化剤， f安光物質，色素，香料，その他の添加物など

が考えられる.また，乙れら成分の組み合わせによる

接触)支出炎の発症をみる乙ともある.そこで，個々の

成分およびその組み合わせl乙ついて分析する必要性も

考えられる.

{也lこ接触皮膚炎についで届け出のあったものは頭髪

用品による脱毛を主とする障害である.シャンプーに

よる続発性瀦漫脱毛症，ヘアートニックによる症候性

脱毛症，ヘアーカラーによるかL発性H5~毛症，コールド

ウェーブ法による脱毛，毛髪i長傷などであった.須

藤7) によるとコールドウェーブ肢によるものは断毛で

脱毛は考えられないとある.

その他の届け出障害は，石けんによる腹部発赤，乳

Hんアイライナー， Ót Ul~斉1]/こよるた;Iim支炎，自の!腫れな

と、があげられる.

〔化粧品の内容成分の問題〉

化粧品の白書!こ及ぼす影むを考慮する際，組成l乙関

する知識と分析的理解が必要であることは古きにも述

。。
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(PEG)はその分子量によって皮膚に与える影響は異

なるといわれている. Smyth12
)，川村山らは基剤の刺

激性，抗原性を調べるためアルコール，アセトン，カ

ーボワックス，吸水軟膏，オリブ油，白色ワセリン，

黄色ワセリンの貼布試験を行ない，カーボワックス，

オリブ油，ワセリンlこ弱陽性を認めたが，これは皮膚の

被刺激性によるものとし，刺激，アレルギー反応を起

乙すことはないとしている.森)1114)はヒトでは Hex-

aっhloropheneはワセリン，オリブj由，ポリエチレング

コーノレなどに10%での添加反応では認められないが，

プロピレングリコールを基剤にした場合 0.1%の濃度

ですで;乙強い反応がみられ，基剤により関値は 100倍

以上も変動したとしている.添加原料の皮膚障害も化

粧品基剤でかなり影響を受けるものと思われる.

ミツロウは口紅， クリーム，化粧水に用いられてい

る.わが国で、はミツロウ感作の例は報告されていない

が外国では養蜂家のアレルギー皮膚炎などとして知ら

れてし1る.

乳剤性基剤の油相中l乙用いられるセチルアルコール

(化粧水，乳液，ファウンデーション，クリーム，パ

ウダー，カラースプレーに合まれていた〉やステアリ

ノレアルコールは使用量に比較して感作例の報告は少な

いが Hjorth15
)は長鎖アルコールは潜在的感作体であ

りうると推測している.

クリーム類などに頻用されているラノリンによるア

レルギーは外国では羊毛による過敏症など多くの報告

がなされている.ラノリン感作の詳細な研究によりラ

ノリン分画のフラクションのうちラノリンアルコール

が接触抗原である乙とが一般的にいわれている 16)

また水素添加ラノリンによる感作例も報告されてい

る17)

b) 界面活性剤:乳剤性基剤は水溶性，油脂性のも

のより刺激性が強いといわれているが，それは手Mじ剤

として用いられている界面活性剤によるものと思われ

る.今回の検体中にも白粉を除いて，ほとんどすべて

が界面活性剤を含んでいた.特にクリーム，乳液，シ

ャンプーは種類，使用量ともに多い傾向がみられた.

界面活性剤の皮膚への作用は皮膚の脱脂，一次刺激

性，角層の障害，油脂や炭化水素類の経皮吸収の促

進， I忠作作用などがあげられる.定井18)らは陰イオン

界面活性剤について皮膚損傷を調べたが，直鎖および

分jl皮鎖アルコーノレエステノレ塩の損傷作用が最も強く，

次いで直鎖アルキJレベンゼンスJレホン酸塩が強く， 2-

オレフィンスノレホン酸は最も弱かったという.ラウリ

ル硫酸ナトリウムやセチル硫酸ナトリウムは単独l乙用

いると皮脂腺からの浸透性が増し，上皮細胞に作用

し，湿疹症状を現わすといわれている. これらアノレキ

ノレ硫酸ナトリウムの中で炭素数12-24のものが皮膚に

対する影響が大で，炭素数18では影響がないという.

非イオン界面活性剤は低濃度では皮膚刺激は生じな

いとされているが高濃度使用の場合障害をもたらす.

一般にアルキル基が増すと，また HLB(Hydrophile 

Lipophile Balance)が大きいほど刺激は弱い.高

須19)らによると非イオン界面活性剤のうちエステル型

結合のものよりエーテル型結合系の乳化剤が皮膚i乙対

して強い変化を現わしたとしている.

クリーム，乳液，化粧水，スプレー等l乙広く用いら

れているトリエタノー Jレアミンによる感作例は比較的

多く報告されている山.

c) 防腐剤と化粧品等の微生物汚染:乳剤性製品に

は欠くことのできない防腐剤によるアレルギーもしば

しば発生している.今回届け出のあった製品はパラベ

ン類がクリーム類，乳液，化粧水，ファウンデーショ

ン，パウダー.口紅，アイライナー，歯みがきなどにi添

加され，最も多かった.他J乙ソルピン酸(クリーム)，

レゾルシン(へアーカラー)，安息香酸ナトリウム(シ

ャンプー)，サリチノレ酸(へアートニック)，スノレホ石

炭酸亜鉛(化粧水，へアートニック)，ヒノキテオール

(へアーリキッド)，ヘキサクロロフェン(ベビーパウ

ダー)， トリブロモサリチルアニリド(パウダー)， j盆

酸クロノレヘキシツン(歯みがき)， デヒドロ酢酸(乳

液，スポンジ〉などが添加されていた.

パラベン類は高濃度合有の場合で局所詮布によって

のみ感作が起乙るといわれているが，比較的低濃度i乙

配合されている化粧品でも繰り返し塗布すれば十分に

感作原となることを Fisher20
)が報告している. また

慢性皮膚炎にかかっている人はパラベン感作を受けや

すし化学的に関連性のある局所麻酔剤たとえばノfラ

アミノ安息香駿エステノレなどと交叉感作を生ずること

があるとされている.中山21)もパラベン類を化粧品の

皮膚炎の原因アレルゲンとして指摘しうることとして

いる.

ソルピン酸は化粧品に0.1，0.3， 0.5%の濃度で用

いられている. Eryklぽ22)がソノレピン般を含むクリー

ムの塗布で顔面l乙紅斑と痔みを生じ，さらに感作した

例を報告している.乙のi時の感作のうち陽性反応を生

じた最低濃度は0.01-0.02%水溶液，コールドクリー

ムでは 0.02-0.05%であったという. Klaschka23)は

ソルピン酸の湿疹様アレルギー作用はモルモットで降

かめられたという.
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水野24)はハロゲン化フェノーノレ類などの殺菌，防カ

ピ剤の光線過敏について報告レている.年次推移から

みるとこれらの物質による光ノTッチテスト陽性症例

数，物件数は減少してはいない.陽性を示す物質のう

ち Bithionol(昭和45年禁止〉は昭和46年以後減少

しているが 3，3'， 4'， 5-Tetrachlorosalicylanilide， 

3，5叩 Dibromosalicylanilide，4'， 5.心ibromosalicyla-

nilide， 3， 4'， 5-Trichlorocarbanilide， 5-Bromo-3に

Chlorosalicylanilide， 3， 4， 4'-Trichlorocarbanilide 

および Chlorohexidineなどによるものが増加してい

る.大野25)らは Bithionol，Chloropromazine， 3， 4'， 

5-Trichlorocarbanilide， 3， 5-Dibromosalicylanilide 

について光毒性，光アレノレギーの場の特性を述べてい

る.光毒j生反応は，高濃度一少光エネルギーで反応を

起こしうるが，低濃度一高光エネノレギーでは反応が

起こらない場合があるが，光アレルギ一反応、で、は，低

濃度一少光エネノレギーで日虫い反応を起こすとしてい

る. さきに述べたピチオノーノレについで，ジクロロフ

ェンは光接触皮膚炎の原因物質として，昭和47年 1月

12日に配合が禁止された.

ホウ酸，ホノレムアノレデヒド，水銀化合物などは過去

に問題になったが，最近ではヘキサクロロフェン配合

のベビーパウダーで乳児が大量死亡するという事故が

起乙っている (1972年8月フランス). これは 6%も

配合されたという ζ とで，量的な安全性も含めた防腐

剤への検討が必要と思われる.

一般l乙化粧品は長期に使用するため製品を保証する

目的で防腐剤が用いられているが，その配合量は使用

目的，安全性から考えて最少限にしなければならな

い.二次汚染防止(使用中lこ生ずる汚染防止)Iζ必要

な量を越えて添加しではならないが，化粧品の処方構

成から防腐剤の抗菌活性を減弱する成分が混在する可

能性が大きい.また，化粧品l乙用いる防腐剤は抗菌ス

ペクトラムの広いものが望まれるなど防腐斉Ijは皮膚へ

の安全性の他に問題を含んでいる.

化粧品の二次汚染の報告として Myers2G
)(1973)の

報告がある.それによると使用後の汚染度の上昇が著

しく，一般細菌の他lこブドウ菌，レンサ球菌が非常に

多いことがわかる.二次汚染は手指からの月染，開放

による落下菌の汚染が原因と考えられる.今回の届け

出事故品のうち，明らかに微生物の作用によるものと

思われる基剤成分の分離したクレンジングクリームが

あった.また，アイライナー，乳液による結膜炎症状

の原因も 1)技生物汚染の可能性が考えられた.クリーム

検体(13/15件)，パウダー検体(全部〉の容器の形態

は，使用l乙際し微生物汚染を受けやすい広口ピンであ

ったが，クリームはチューブ型，パウダ一類は口の細

いふりかけ型にするのも汚染防止に有効と思える.

47年春，薬務部が収去し，当所l乙送られたベビーパ

ウダー37検体についての無菌試験(当所微生物部細菌

第二研究科Kよる検査成績〉によると29検体が陽性で

あった.これらのうち 13検体は Table5 IC示すよう

に殺菌(防腐〉剤が添加されていた.一方，陰性の検

体はクロルヘキシジン 0.05%， ヘキサクロロフェン

0.1%-0.5声合有のものであった乙とから，汚染は殺

菌(防腐〉剤が低濃度であるためかまたは不活性化さ

れてしまったためによるもので，一次汚染と思われ

る.乙の点，原材料の微生物検査，製造時の洗浄殺菌

の実施，衛生管理の必要性が望まれる.

スポンジ，ブラシなどの美容具の使用時の汚染も考

えられる.ー今回もパンケーキ用スポンジによると思わ

Table 5 Kind of Preservatives Added in Dusting Powders 

Preservative ?も Sterility Test 

Chlorhexidine gluconate 0.05 (一)negative 

Hexachlorophene 0.5 (一〉

0.1 (一〉

0.01 (十)positive 

Chloroxylenol 

Hexachlorophene 0.25Jmixed (-) 

Trichlorocarbanilide 0.1 (十〉

Benzethonium chloride 0.1 (+) 

Alkyldiaminoethy 19lyci ne hydrochloride 0.03 (十〉

Methylbenzethoni um chloride 0.2 (十〉

Benzalconi um chloride 0.5 (十〉
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Table 6 Kind of Dyes in Cosmetics 

Dye Content (~の Cosmetic 

Red 2 0.00015-0.002 Emollient Lotion， Foundation Creal11 

Recl 106 0.06 Cream 

Recl 202 0.017一一0.06 Lipstick 

Recl 204 0.021-0.63 Face Powder， Lipstick 

Recl 213 0.0000075-0.002 Milk Lotion， Colcl Waving Lotion， Hair-setting Lotion 

Recl 219 0.15 Lipstick 

Recl 220 0.03 Lipstick 

Recl 223 0.06-0.18 Lipstick 

Recl 225 0.0005 Suntan Oil 

Recl 226 0.05 Face Powder， Toi1et Soap 

Red 404 0.02 Face Powder 

Yel10w 4 0.0003-0.001 Hair Liquid， Milk Lotion， Lipstick 

Yellow 5 0.001 Foundation Cream 

Yellow 202 0.0001 Shampoo 

Yellow 203 0.0003-0.02 Milk Lotion， Emollient Lotion， Shampoo Cold Waving Lotioll 

Yellow 204 0.005 Suntan Oil 

Yellow 403 0.02 Cream 

Yel10w 406 0.0005 Shal11poo 

Orange 201 0.61 Lipstick 

Orange 203 Toilet Soap， Hair Dye 

Green 3 0.0001-0.006 h在i1kLotion， Emollient Lotion 

Greeロ 201 Emol1ient Lotion 

Green 202 0.2 Hair Color 

Green 401 0.002 El11011ient Lotion 

Blue 1 0.00005-0.00065 Shapmoo， Cold Waving Lotion 

Blue 404 0.00035-0.05 Shampoo， Hair Dye 

Brown 201 0.003 Hair Cream 

Violet 1 0.09 Cream 

Violet 201 0.009 Suntan Oil 

れる顔面のカブレ，自民一辺の発赤の届け出があった.

スポンジにはデヒドロ酢酸 (90--125 mgjlケ〉が合有

されていた.乙の場合デヒドロ酢酸による刺激も考え

られるが，数回使用後デヒドロ酢酸が溶出したため細

菌が繁躍し，その作用による可能性もある.

容器の材質(材料〉と中味の関係についても問題が

提起されている.47年末lこ「ツケまつ毛をつけたら目

のまわりがかゆくなった」という女性の届け出で，市

販品12葎のツケまつ毛;妾着剤について調査したところ

2間のものから680，60ppmという高濃度の鉛が検出

合れた.異常のない接着剤はアルミニウム，スズなど

で出来たチューブを使っていたが，鉛が検出された接

着剤は鉛製チューブでチューブの鉛が接着剤l乙混入し

Tこものと思われる.重金属の他lこ容器と中味のふれる

部分からの有害な可塑剤の浴出，香料，アルコーノレ，

他成分の器壁への浸透，透過性，光による変色なども

問題になる場合があるが今回の届け出品l乙は，乙れら

の変化はみられなかった.

d) 色素，香料ーなど:色素，香料はほとんどすべて

の化粧品に合まれ最も重要な成分である.届け出事故

化粧品!こ使用されていた色素は Table6のとおりで

ある.色素のもつ障害作用は一般に，一次刺激性，慢

性毒性，光毒性および感作性などが考えられる.口紅

による口唇炎の届け出があったがこれは医師の診断に

よると，口紅と歯みがきによる光アレルギー性口唇炎

とされている.口紅i乙含有されている色素およびその

他の誘因により慢性的なかぶれが生じ，光線過敏症を

起乙した可能性も考えられる.
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またファンデーションによる紅潮症が訴えられたが

一般lこファンデーションによるかぶれ，

な成分の一つである鉱物油が原因はあげられる.鉱物

油はのびがよく，皮膚への密着にすぐれていて皮膚表

面をなめらかにするが，長期聞にわたって使用してい

ると角層が肥厚して，皮膚が荒れ，急性のかぶれだけ

ではなく慢性のかぶれを起こし，さら l乙メラニン増加

を招くといわれている.

香料による皮膚障害の例は昔から数多くみられる.

例えばべ、ルロック皮膚炎はベノレガモット油中の5ーメト

キシソラレン等のフロクマリン類による光中毒現象と

されている.中山21)は化粧品中の香料アレJレギーにつ

いて報告しているが，原因アレノレゲンとして Jasmin，

Eugenol， Ylang-ylang oi1， Cananga oil Hydroxy-

citronel1al， Patchouli， Benzyl系， Cinnamic系，

Balsam系， Geraniolなどを指摘した.シャンプーに

よるアレルギー性皮脂炎の抗原がシャンプー中の香

料(ローズ油)2;))であったという報告がある.今回の

届け出品のほとんどが香料色合んで、いるが，その成分

内容は不明である.香料l乙起因した皮膚障害の場合に

はかり!こA社の製品で障害をうけたからといって，同

系統の香料によって付着されている B社の製品J乙変え

て使用しでも，再び誘発されるおそれがある.しかし

香料は全くの合成香料，あるいは異種の香料成分の配

合によってローズ香，柑橘:香を調香することができ，

その分肝同定は容易でない.

e) 頭髪中の成分:頭髪用品による障害も多い.シ

ャンプーによる届け出障害は，頭部，手足の急性皮膚

炎p 脱毛があるが，原因は成分の界面活性剤の刺激作

用，脱脂作用，ケラチン変性作用Jこより皮膚が過敏に

なったためと思われる.使用時の濃度，使用時間，回

数なども皮膚炎の誘因となり，シャンプーによる皮膚

炎は一次刺激といわれている.染毛剤によるj妾触皮膚

炎がみられたが，いずれも ρ一フェニレンジアミン(パ

ラアミノ化合物〉は類似構造をもっ局所麻酔薬の塩酸

プロカイン，アネステジンやパラアミノ安息香酸，ア

ニリン p パス，サルファ剤などと交叉反応を起こすこ

とが知られている 27)ので使用時にパッチテストの励行

が望ましい.

コールドウェーブ液Jこよる広:触J支出:炎は第 1剤によ

るものが多い. 1斉IJの主成分のチオグリコール肢アン

モンの限化物で、あるヲチオグリコール酸塩によるパッ

チテストiq羽生の報告がみられる 27) コールド液は p日

が高過ぎたり，使用時間が長い場合などによる皮膚刺

激から毛の損傷さらに脱毛する ζ とも考えられ，正し

い調製と使用法を行なえば安全といわれている.

f) 石けん成分:7歳女子の腹部に石けんによると

思われる発疹，発赤を生じた届け出があった.皮膚は

石けん使用により一時的アルカリ性となるが，その皮

膚が健全な限り自己中和能のため 3-4時間するとお

よそもとの pHI乙回復する.しかし，過度の使用や過

敏症になっている皮膚，荒れ症の皮膚にはよくないと

いえる.石けんによる接触皮膚炎の多くはアルカリ素

地などによる一次刺激性皮唐炎であるが増田らは石け

んl乙よるアレルギー性皮j苦炎17例(男 4，女13)を観

察している 27)

〔パッチテスト〕

化粧品およびその原料などの安全性は，最終的!こは

人lこおけるパッチテストや使用経験で評価される乙と

が必須条件である.人における反応閥値と勤物のそれ

とでは一致しない場合が多いが，量的問題は人におい

て慎重に検討されるべきで，動物試験を行なう乙と

は，人が未知の物質や新しい物質を直ちに応用し接触

しておこす事故を防ぎうると考えられる 28)ζ のよう

な考えをもとに動物実験を行なってその安全性の評

佃it乙役立てている.皮膚に対する局所刺激試験には

Dr割問法29)があるが今回は乙れJζ準拠し， さらに改

良したウサギを用いる皮信の一次刺激試験法1) を行な

った.

事故検体のシャンプーおよび古くから起炎性を有す

る乙とで知られており，最近はその起炎性成分の研究

が J.AOACなどで30，31)とりあげられている香料のー

ツである Bergamot油を用いて行な?った皮膚刺激試

験の例を Photo.1 /こ示す.対照は10%アjレコールを

用いた.

化粧品による障害は，内容成分の刺激作用， ~患作，

品質の劣化，紫外線，生理的要因，栄養状態，外傷，

不適切な使用法・管理など績々の原因が考えられる.

らすためには内容成分@原料の安全性，製品

の衛生的製造 e管理への留意，過度な誤った使用法や

化粧品K過敏な人への注意など安全性を常lこ追求して

ゆく態度が必要と思われる.

まとめ

化粧品Kよる皮膚障害を知るため，昭和46年 4月か

ら48年 3月までに東京都薬務部薬事衛生課に届け出の

あった化粧品による障害例について，その内容を調査

し考察を試みた.届け出件数は47件，検体数は82品目

で基礎化粧品39，メークアッフc化粧品が8，頭髪用品

が15，染毛・コールドウェーブ浪が 6，その他14であ

った.乙れらの検体について Draize法の改良法によ
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るウサギを用いたパッチテストを行なったところ，ク

レンジングクリーム，化粧水， リンス各検体，シャン

プ-1会体lこ陽性を認めた.また鉛， ヒ素，カドミウム

など有害性金属試験を行なったと乙ろ異常はなかっ

?こ.

きた要因としては内容成分，感{乍，体質，

紫外線，汚染などいろいろの原因が考えられる.障害

の訴えがクリーム，乳液，化粧水など皮膚生理lこ直接

関連のあるものに多い乙とも問題である.製品面での

研究，使用法の注意、など常に必要とされ，とくに頭髪

用品，染毛，コールドウェーブ液による刺激作用J乙対

してパッチテストなど施日し安全性をli在かめて使用す

ることが望ましい.

さらにメーカーが安全な製品の開発に努めることも

必要である.

謝辞本研究lζ際し Bergamote Residues “D" 

(Roure Bertrand Dupont， France)の{薬品を分与レ

ていただいた池田物産株式会社佐藤昌弘氏l乙厚く感謝

します.
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Control applied 10% ethyl alcohol 

once a day during seven days 

( a ) 

Erytematous reaction on rabbit 

skin due to contact with shampoo 

once a day during three days 
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ia--
‘、

Ultraviolet-(UV-) induced phytophoto批 rmatitis

on rabbit skin due to contact with bergamot幽oil

and UV閉irradiation on the site once a day 

during three days (a) and seven days ( b ) 

Photo. 1. Photographies of Pa tch Test 



東京衛研年報

Ann. Rep. Tokyo Metr. 

Res. Lab. P. H. 

25， 187--190， 1974 

187 

生乳および牛乳の蛋白還元価について

松本昌雄牢村上文子 牛 竹 葉 和 江 *

村上 ー*春田三佐夫ヰ

Studies on the Values of Protein-redudng Substance of 

Raw and Pasteurized Whole l¥iilk 

MASAO MATSUMOTOヘFUMIKOMURAKAMI*， KAZUE TAKEBAヘ
HA]IME MURAKAM1* AND MISAO HARUTA* 

The value of protein-reducing substance (PRS) of cow's mil1王 hasbeen suggested as a good 

indicator for the recognition of the adulteration of reconstituted non-fat powdered miU王 inwhole 

milk. Since heat treated mi1l王 alwaysshows higher PRS value than the raw one， according to its 

grade of protein degeneration. 1n this survey， a total of 222 milk specimens consisting of 45 raw 

and 177 pasteurized whole milk was studied for their PRS value， in order to clarify the applicabi1ity 

of the value on UHT (ultra high temperature) treated miU王 or.on so called “aseptic mi1k'ヘ

Conseqently， it was found that PRS values of UHT treated mi1l王 wereranged from 2.8 to 10.6 

with their average of 6.8， and aseptic milk from 13.4 to 15.0 with their average fo 14.2， whi1e 
the ones obesrved on raw milk were always between 1. 2 and 4.0 with their average of 2.5. Thus， 
it was concluded that the PRS value of pasteurized whole milk by UHT or aseptic process can not 

be directly applied as an indicator of the significance of the adulteration of reconstitued powdered 

mi1k. 

患者

牛乳の異種脂肪問題が社会的話題となり，消費者の

牛乳に対する不信感を醸成するに至ったととは，まだ

記憶に新しいと ζろである.不信の余りさらに，消費

者の一部には，牛乳への脱脂粉乳あるいはカゼインの

添加までも疑っている節がある.

牛乳l乙脱脂粉乳を添加する乙と自体は衛生上の危害

とは何の関係もないが，牛乳が純正食品であるという

たてまえから，それは偽和行為とみなされ，法律で堅

く禁じられている.

牛乳中の脱脂粉乳検出法については従来いくつかの

報告が1ーのあるが，いまだに確実な方法がなく早急に

その検査法の確立が望まれている.

それら鑑別法のうち， AOAC公定法めとして採用

され，しかも日本国際酪農連盟が検討案として提起し

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

160東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 ]apan 

ている蛋白還元価 (Protein-reducingsubstance: P 

RS)測定法について検討を試みる乙ととした.

ζの方法は，すなわち，牛乳の加熱処理の際l乙蛋白

質が変性し，還元物質を生ずるのでその還元力にもと

ずいて脱脂粉乳添加の有無を判別するものである.

Choi， Junker1
)らは，牛乳のPRSが 5を越えた場

合，牛乳l乙脱脂粉乳が添加されたものと判定すると述

べている.

そζで，著者らは1973年から1974年にかけて都内 5

個所の乳処理場に搬入おれた生乳45例，並びに都内市

販牛乳のうち， 26処理場の牛乳177例を対象Ir.PR S 

の測定を試みたので，その成績について報告する.

対象試料および試験方法

1. 対象試料

1973年 3月より 1974年 4月までの簡に都内の乳処理

場Jこ受乳された生乳45例並びに都内で、市販されている

牛乳(乳等省令でいう「牛乳j)177例I乙ついて実施し

た.

2. 試験方法

1) 試薬
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I 酢酸溶液:氷酢酸50mlを蒸溜水で稀釈して1，000

mlとする.

E 飽和尿素溶液:

E フタール駿緩衝液:NaOH 2.0gを蒸溜水l乙溶解

して 250mlとしたもの 158.8mlと，酸性フタール酸

カリウム10.2gを蒸溜水ic.i容解して250mlとしたもの

200m1と混合し，蒸溜水でさらに稀釈して800mlとし

たもので， pHを 5.6となるように，両液を適宜l乙加

えて調節する.

]V.赤血塩溶液:10gの K3Fe(CN)6を蒸溜水l乙溶

解して 1，000mlとする.

V. トリクロル酢酸溶液:トリクロル酢酸 100gを蒸

溜水l乙溶解して 1，000mlとする.

VI.塩化第二鉄溶液:O.lg・の FeCl3を蒸溜水l乙100

mlとしたもので用時比調製する.

2) 操作

試料乳を 40
0

iこ加温し十分に混和した後，室温まで

冷却し，その15mlを蒸溜水15mlを合む共栓遠心管J乙

採取する. 乙れに酢酸溶液を 3ml加えてガラス棒で

完全に混合し， m分1，500~2 ， 500田転の速度で5分間

遠沈する.上澄浪を捨て，15mlの蒸溜水で洗浄し，

もう一度同じ操作をくりかえす.

沈でんと盲験用遠沈管l乙飽和尿素溶液 3mlを加え，

蒸溜水を追加し15mlてとする.

ガラス棒で完全に混合した後，緩倍j夜5mlと赤血温

溶液 5mlを加えてガラス棒で混合し， 700

の水浴l乙正

確に20分間浸してから氷冷する.次l乙トリクロノレ酢酸

溶液 5mlを加えて完全lζ混合した後，ろ過する.

ろ液の最初の数 mlは捨て，得られたろ液 5mlを，

あらかじめ蒸溜水 5mlを入れた試験管にとり，塩化第

二鉄溶液 1mlを加えて混合し，正確に10分間放置した

後， 610mμ で盲験i夜を対照として吸光度を測定する.

測定値を検量線にあてはめて得fこi直を40倍して，乙

れを蛋白還元価 (PR S) とした.

3) 襟準j夜の調製並びに検量線の作製

K4Fe(CN)6 • 3H20を 0.1l47gを正確にとって蒸溜

水l乙溶解して 1lとしたものを標準液とする.乙れを

原液として各濃度の稀釈標準液を調製し，その後，試

料液と同様の操作して各吸光度を測定しフェロシアン

化カリウム mgの数と吸光度の関係を求めて検量線を

作製した.

試験成績および考察

1. 生乳の PRS

生乳45例のPRSの測定結果は Table1 U乙示レfこ

とおり，その範囲は1.2~4. 0で(平均2.46)，しかも大

部分が 2~3 の範囲内にあった.

Table 1. PRS Values of Raw Milks 

Number of PRS Values 
Prefecture speC1mens 

Ra耶 jAve時examined 

Tokyo 9 0.22 

Saitama 9 1. 30-3. 201 2.37 0.20 

Chiba 9 1.40-3.60 2.42 0.19 

Tochigi 9 1.20-3.20 2.38 0.20 

Gunma 9 1. 40-3.601 2.46 1 0.20 

乙れは Clay7) らの米国における調査結果，すなわ

ち生乳のPRSは0.90.......4.18の範囲内民あり平均2.28

であったという報告とほぼ一致している.

2. 牛乳のPRS

都内の牛手L177例lζついてPRSの測定を行なって，

その結果を，殺菌条件別，同一殺菌条件における処理

場別，並びに月別にそれぞれ整理してTable2~Table

6 i乙示した.

現在，わが国で、工業的l乙行なわれている牛乳殺菌方

法には， 1200，..._， 1350， 2 ~ 3秒の超高温処理法 (Ultra

High Temperature Sterilization，略称 UHT法)，

700~750 ， 15，....，16秒の高温短時間殺菌法 (HighTem司

perature Short Time Pasteur匂 ation，略称 HTST

法)， 750~750 ， 15分の保持殺菌 (HoldingPasteuri-

zatioめなどがあり，そのうち 99.99999%の殺菌効果

を有する UHT法が広汎l乙採用されているのが実情で

ある.

都内の市販牛乳の大部分は1200，2秒あるいは1300

2秒のUHT法によって殺菌されている.Table 2 iC. 

示したように 1200， 2秒の殺菌乳の PRSの平均は

5.98 (範囲4.00~9. 90)であるのに対して1300，2秒

の殺菌乳のPRSの平均は 6.49(範間 2.80....，10.60) 

と上昇を示し， 1350， 2秒の加熱乳のPRSの平均は

7.82 (範囲5.80-10.10)であった.

わが国で、も 1972年以降市販をみた LonglifeMilk 

(あるいは無菌乳 AsepticMilk)のPRSの平均は

14.24 (範閤 13.40-15.00)で， 従来から採用されて

いる1350，2秒の加熱乳のそれに比較して著しい高い

値を示した.

無菌乳 (AsepticMilk)は UHT法と無菌充填法

の併設により生産されるものであるが，著しく高いP

RS値からみて，製品の長期保存を確保せんがために

表示された加熱条何二よりもさらに厳しい条件で処理さ

れているものと考えられる.
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Table 2. PRS Values of Normal Liquid Milks 

N umber of specimens PRS Values 
Type of pasteurization examined 

Range Average S.D. 

1350C， 2 second 9 5.80-10.0。 7.84 1. 68 
(10) (13.40-15.00) (14.24) (0.52) 

1300C， 2 second 109 2.80-10.60 6.49 1.42 

1200C， 2 second 64 4.00-9.90 5.98 1.17 

800C，15 minute 1 6.20 6.20 

750C，15 second 2 3.00， 6.12 4.56 

750C，15 minute 1 10.40 10.40 

( ) shows the aseptic milk. 

Table 3. PRS Values of Normal Liquid Milks 

pasteurized for 2 second at 1300C 

Number of PRS Values 
Milk plant speclmens 

examined Range lverage S.D. 

A 19 5.40-8.80 6.78 1. 40 

B 18 5.70-9.60 7.48 1.15 

C 18 2.80-5.80 4.79 0.91 

D 23 5.30-8.80 6.85 0.89 

E 20 1.14 

F 4 7.40-8.001 7.63 

Table 4. PRS Values of Nonnal Liquicl Milks 

pasteurized for 2 second at 1200C …of1PENal悶
Milk plant I specimen 

;1~i;1';;d'" j Range jAveragej S.D 

A 20 

;ω91657  

1.12 

B 17 .80-9.901 6. 12 1. 46 

C 18 .00-6.001 5.33 0.56 

D 3 .50-7.201 6.20 

Table 5. PRS Values of Normal Liquicl Milks 

pasteurized for 2 second at 1350C 

Number of 
Mば在i口l日k王 plant I s叩pecimen

examined 

PRS Values 

Range lAve 
rage 

A

B

C
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諸外国における牛乳は， HTST法あるいは保持式

殺菌法 (LowTemperature Long Time pasteuriza-

tion，略称LTLT，処:理条件610，...，650，30分〉で処

理されているものが大部分で，そのPRSは5を越え

る乙とがないと Choi，J unker1)らは報告している.

と乙ろが都内の牛乳のPRSは2.80，...，15.00で平均

7.95と5を大幅に上まわっている.

ζのPRSの上昇の原因として，脱脂粉乳の使用も

考えられないわけではないが， Choi， J unker1lらの

述べているようにPRSが5を越えた場合は脱脂粉乳

添加の事実があると判定するのは， UHT処理乳の場

合なお問題があると考えられる.

すなわち， UHT処理では予備加熱 (800~850で一

定時間保持〉後， 1200，._， 1350で数秒間加熱されるので

PRSの上昇も HTSTや LTLT殺菌乳のPRSの

上昇よりも高くなるからである.

1350， 2秒， 1300， 2秒， 1200， 2秒の各UHT処

理条件における各乳処理場男Ijの PRSの比較成靖を

Table 3，._， 51c:.示した.

乙れによると同じ加熱条件の表示にもかかわらず，

処理場によってPRSの差異が認められた.例えば，

1300， 2秒のUHT処理乳でC社のPRS平均値4.79

(範囲2.80....，5.80)!乙対レてB社のPRS平均値7.48

(範間5.70，...，9.60)であった.

乙の原因は前述したように，たとえ，表示どおりの

加熱条件でUHT処理されたとしても，予{属加熱の温

度と保持時間が各処理場によって異なることも考えら

れる.さらにまた，各処理場が正確に表示どおりのU

HT処理条件を厳守しているとは限らない ζ となどに

も起因しているが，脱脂粉乳添加の事実がなかったと

は否定できない.

月別の生乳と殺麗乳のPRSの相関は Table6 iこ

示した.乙の成績によると生乳のPRSの大部分が2

，....， 3の聞にあるにもかかわらず， 6月および 8月の殺
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Table 6. Comparison of the Average of PRS Values in Raw Mi1ks and Normal Liquid Milks 

Month of examination 
Raw Mill王

Jan. 
2.48 

(0.24-2.60) 

April 3.00 
(2.00-4.00) 

May 2.80 
(2.00-2.40) 

June 
1.44 

(1. 20-1. 90) 

Aug. 2.72 
(2.40-2.80) 

Sept. 2.86 
(2.80-3.00) 

Nov. 2.60 
(2.20-3.00) 

Note: ( ) shows the range of PRS Values. 

菌乳のPRSは，ほかの月の殺菌乳のPR S 1[.比較し

て高い値を示し，特l乙6月においては，生乳のPRS

の平均が1.44(範囲1.20~ 1. 90)と各月の間で最低値

を示したのは対し， 1300， 2秒のUHT処理乳の各月

のPRSの平均値のうち 8月の平均値8.00(範囲7.60

---8.40)に続いて7.82(範閤5.60，....，9.60)と高い値を

示U，1200， 2秒の処UHT理乳においても同じよう

な傾向を示した.乙れは夏期lζ生乳の細菌学的品質が

一般に低下するために殺菌加熱条件を強化する乙とに

も起国していると考えられる.

以上，わが国のように牛乳の殺菌の大部分がUHT

法によってなされている所では， PRS 5の{直をもっ

て脱脂粉乳添加の有無を論ずるのは妥当でないように

思われる.

もしも， PRSを脱脂粉乳添加の尺度にするのであ

れば，牛乳の PRSについての全国的調査を実施する

かたわら，さらに基礎的研究をかきねる必要があろう.

ただし，最近のように食品の製造加工技術が急速に

進歩し，食品添加物について再検討が叫ばれている現

在，消費者の自然食品への要望が高まり，牛乳につい

ても新鮮で自然なものが求められている現状の下では

PRSが2.....， 31乙近い牛乳ほど生乳に近い性状を保持

するものと言えるであろう.

Average of PRS Values 

Nonnal Liquid Mill王spasteurized by 

1300C， 2 sec. 1200C， 3 sec. 

5.84 5.53 
(4.10-8.40) (5.20-5.90) 

7.24 5.92 
(5.00-8.80) (5.00-7.20) 

6.15 5.79 
(2.80-8.40) (4.00-7.50) 

7.82 7.13 
(5.60-9.60) (4.60-9.90) 

8.00 
(7.60-8.40) 

6.50 6.35 
(5.00-7.60) (5.60-7.40) 

6.16 5.65 
(4.40-7.50) (5.00-6.10) 

結語

都内の乳処理場l乙受乳された生乳45例並び、Jこ都内の

市販牛乳177例について，そのPRSを測定した結果，

J欠の成績を得た.

(1) 生乳のPRSは1.2-4. 0で，大部分が2....， 3の

範間内にあった.

(2) UHT殺菌乳のPRSは2.8......，10.6を示した.

(3) 無菌乳のPRSは13.4，...，15.0であった.
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畜肉を主原料とした読珪冷凍食品の加工処理コ-程における細菌汚染要因の解析

小久保弥太郎キヲi二草京子ヰ梅木富士郎*

春田三佐犬*

Factors on the Bacterial Contamination on Cooked 

Frozen Food with I¥'Ieat Their Procession 

YATARO KOKUBOヘKYOKOrGUSAヘFU]IOUMEKIネ

AND MISAO HARUTA* 

A total of 234 cooked frozen food with meat， which consisted of 117 Hamburg-stake， 68 Gyoza 

(a chinese dish)， and 49 Shao引1aiwas studied for their bacterio10gica1 qualities. 1n addition to 

this， factor analysis on the bacterial contamination of the products was a1so made， under the 

cooperation of the 4 factories which located near Tokyo. Consequently， it was found that 24.2% of 

the products manufactured in summer season and 10.5% of the ones in winter were contaminated 

with greater than 105/g of bacteria. 
Predominant bacterial f101'a found in the products were Lactobacilllls ancl other gram positive 

bacteria. It was indicating that the bacteria derivecl from vegetable is likely to be the one playing 

very important 1'ole fo1' the contamination of the p1'oducts. 

最近，各種調理冷凍食品(以下冷食と略す〉が大量

に生産されているが，なかでも畜肉を主原料としたハ

ンバーグ，佼子およびシューマイは比較的大量生産の

ラインにのせやすい調理加工品であり，大衆のし好に

も良く合うところから，生産量の増加が著しく，昭和

47年末には42，000トン，すなわち全冷凍食品生産量の

15%以上!こも達する製品が市場l乙出廻ったといわれて

いる 1) しかし， ζれらの製品は大量生産のためのラ

イン化が比較的最近になって実現したために，製品の

細菌学的な品質の制御が果して軌道l乙乗っているか石

か，その実態については明らかにされていない.そ乙

で今回は ζれらの市販冷食の細菌汚染の実態を究明す

るかたわら，加工工程ラインを点検し，細菌汚染の要

因を発見する目的で，首都近効の 4冷食工場を対象l乙

実態調査を行なった.

以下，その成績について報告する.

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

160東京都新宿区百人町3-24-1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Pub1ic Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 
Tokyo， 160 ]apan 

試料ならびに試験方法

1.試料

1) 実態調査用市販冷食

東京都内の小売自の庖頭から食品機動班によって，

昭和46年~48年の 3 年聞にわたって 2 月または 9 月 lこ

採取されたハンバーグ 117例，鮫子 68例，シューマ

イ 49例，計 234例の市販冷食を対象とした.

2) 加工工程別の試料

昭和48年 5月から昭和49年2月の間!こ東京近郊の 4

ヵ所の冷食工場を対象~(， それぞれ原料， 成型，力IJ

存在，凍結，製品の 5工程l乙分けて調査を実施した.な

お， 4工場中 2工場はハンバーグ，鮫子およびシュー

マイの 3品目を，他の 2工場はハンバーグまたは佼子

とシューマイのいずれかを加工していたので，それぞ

れの加工ラインについて調査した.まに，鮫子とシュ

{マイは原料や加工工程が近似しているため鮫子・を対

象lこ実施した.

原料としては主要構成成分と考えられる内(豚，牛

マトン，馬肉などを混合したもの)，野菜(タマネギ，

ニラ，キャベツなどを細切し混合したもの)，調味料

(香辛料，食塩，砂糖などを混合したもの〉を全工場

から，パン粉を 3工場から，大豆蛋白または小麦蛋白
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を2工場からそれぞれ3例ずつ，また，佼子の場合は

外皮と中種を共l乙3例ずつ無菌的l乙採取した.成型後

の工程では 1時間おきに 3田にわたって各工程終了後

のものをただちに無菌的に採取し試験に供した.

2. 試験方法

1) 試料の調整

未凍結のものはそのまま，凍結したちのは検査に先

立って， 20

の氷室内l乙一夜放置解凍したもの10gを無

菌的l乙秤量採取し，90mlの滅菌リン酸緩衝希釈水

{pH 7.2)を加えて均質化し， 10倍希釈原液を作成し，

必要l乙応じて前記希釈水で、10進希釈を行なった.

2) 使用培地

標準寒天培地(栄研化学製〉粉末を蒸留水 1，000ml

Ic:i容解し， 1210
で15分間高圧滅菌を行ない，滅菌プラ

スチックシャーレ(日水製)I乙15mlずつ分注し平板

とし， 350
で 1時間乾燥後使用レた.

3) 生菌数の測定法

前記 1)で、調整した各段階試料希釈液O.lmlず、つを

前記2)で作成した標準寒天培地平板上l乙滴下し，滅

菌コンラージ棒で均等に塗抹し，250

で48時間の条件2)

で培養後，出現した集落数を計測して生菌数を算定し

Tこ.

4) 分離菌株の同定

菌数測定を行なった後の各試料平板から，原則とし

て10個ずつ釣菌分離した菌株について Vanderzantら

の分類法3) I乙準拠して，属レベノレにおける同定を行な

った.

試験成績

1. 市販冷食製造後の貯蔵期間

Table 1. I乙都内小売j苫の庖頭にあった製品の製造

後の経過日時を示す.

この表から明らかなように，年間を通じてほぼ70%

が製造後 1カ月以内のものであったが，夏期lこは製造

後比較的自の浅い製品が多く出廻わっており，冬期l乙

Table 1. Surveys made on the storage period of cooked frozen foods at 

retailers of Tokyo 

Month of Storage period after the procession (monthes) 

sCuOrIlvdeuy c was Total 
ted 0.5 1 2 3 4 

September 77(65.2) 18(15.3) 14(11. 9) 2( 1. 7) 7( 5.9) 118 

Feburuary 39(33.7) 28(24.1) 21(18.1) 15(12.9) 13(11. 2) 116 

Total 116(49.5) 46(19.7) 35(15.0) 17( 7.3) 20( 8.5) 234 

Note : Figures in the table indicate the number of samples found， and parentheses indicate 
per cent occupied. 

40 

ω30 1-
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Q) 

Pてコ
にJ

~ 20 
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Fig 1. Incidence of bacterial contamination of cooked frozen foods. 
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はその貯蔵期間がやや長くなっている傾向が認められ

た.

2. 市販冷食の細菌汚染の実態

Fig. 1.は市販冷食のうち，製造後 1カ月以内のハ

ンバーグ，佼子およびシェーマイの細菌汚染率を夏期

の製品95例と冬期の製品67例について調べた成績を示

したものである.

図から明らかなように，これらの製品は加熱工程を

経ているため，一般に生菌数が少ないものが多く，製

品 1g当り 103個以下のものが夏期の製品では60.1%

冬期の製品では74.6%を占めていた.しかし，予想外

に高い細菌汚染を示した製品も小数で、はあるが夏冬共

lζ認められ，最高のものは製品 1g当り 107個の細菌

10':¥ 
ム~\.，}

数を示した.

また，一部の製品について分離菌株の種類を調べた

とζろ， 製品の種類や夏冬J乙関係なく ，Bacil!usや

Lactobaci・llusなどのグラム陽性梓菌が圧倒的で;zhつ

fこ.

3. 冷食原料およびその各加工工程での汚染菌数の

消長

先きに述べた 4;令食工場における原材料ならびにそ

の加工工程中における細菌汚染状況を追跡調査した結

果， Table 2. のような成績を得た.なお，表に示し

た測定摘は同一工程から探取された 3例とも測定値に

差が認められなかったので，その平均値を示した.

いずれの工場・の場合も共通して，肉，野菜などの冷

Table 2. Vicissitude of bacterial contaminants in each step of processing of frozen food 

No. of bacteria found in raw matarial 
Factory ー ←

vege幽 seaso・ pouder pules ~1 meat >' -，""，- ~-~~~ r~ ~~_Å !J ~'Å_~ skin 
table ning break wheat CU 

No. of bacteria found at the end 
of each processing 

con- embodi- heat- freez- pack-
tent ment ing ing ing 

A

B

C

一
B

C

D

38 X 106 13 X 106 72 X 102 43 X 104 13 X 103 

19x105 23x105く30x 10 66 X 103 

82 X 105 15x 106 27X 102く30x10

15x 107 19X 103 20x 103 99 X 102 

13 X 106く30X10く30x10く30X10

81 X 106 10x 102く30x10く30x10

74x106 15X106 32x102 

62x303 62X105 36x105く30X10く30x10 28x102 

20 X 107 26 X 106 25 X 107く30X10く30x10く30x10

63 X 103 59x 106 75x 106 66x 106 49x 10く30x10く30x10

Note : Upper half are the result on the line for hamburg-stake and lower half are the ones for 

Gyoza. 

食原材料の細菌汚染は 1g当り 106，._，107個のレベルl乙 分離された細菌の種属を群別し，各原材料別またはそ

あり，それが成型の段階で107，._，108個レベルと，10倍 の加工工躍中lこ検体中で占めた割合を 100分率で表わ

程度の菌数増加を示した.乙れが加熱処理後一挙に したものである.

102個レベル以下あるいは汚染の高いものでも 104個レ 表から判るように，冷食原材料の主要菌叢は原材料

ベノレへと急、j敢な測定値の落ち込みがみられ，乙の状態 ごとにそれぞれ特徴のあるパターンを示していた.す

は包装終了の時点まで維持されていた.ちなみにv 各 なわち，肉ではおれldomonas，野菜では Lactoba

工場で採用している加熱温度と時間を示すと， A工場 Cl・llus，調味料では BαCZ・llus，パン粉， 大豆または小

が850
で7，......8分間製品を加熱するようなシステムを 麦蛋白では JYJicrOCOCCllSなどの球菌となっていjこ.

組んでおり，以下B工場が900
で7--8分， c工場が 一方，表中の原材料の項目lこ便宜上示した佼子の皮お

'930 で7分，D工場が900
で8分とそれぞれの工場と よび中種からはいずれも Lactobacillusが最も多く

とに異なった温度と時聞を採用しており，乙れが加熱 検出された.

処理後の製品中の生菌数民反映されていた. なお，全製品を通じて，成型後の検体中!こは La

4. 冷食原料およびその各加工工程での汚染細菌叢 ctobacillusが最も多く，次いで EnterobactcJ・iaceae，

の変化 Pselldomonas， Bacillusなどが認められたが，加熱，

今回調査の対象としたハンパーグ，佼子およびシュ 党母，包装の各工程を経たものでは Enterobacter印刷

ーマイは製品の種類により原材料の混合比が多少異な ceae， Pseudomonasの占める割合が激減したのに反

るものもあるが，使用される原材料はどの工場も大同 し，Lactobaci刀usを主体とするグラム陽性拝菌の占

小異で、あった.Table 3. は前記4工場の調査の際民 有率が急増した.これは，先きに述べた市販冷食から
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Table 3. Prec10minant bacterial flora founc1 in raw materials and in each 

specimens at the enc1 of the series of processing 

raw materials each processing step 

Genera 
pules con町 emboc1ト heat- freez- pack-

meat vtaegb e岨 seaso・ skin 
le tent ment mg mg mg 

PseudOIflOilαE 33.4 21. 3 2.8 3.7 6.0 U 'コ.QF3 4.4 16.7 8.0 1.9 

Flα:'vohacterill JiI 9.3 4.0 9.4 15.9 22.0 1.1 3.9 4.5 1.3 1.0 

llc!zroJJlouacter 4.7 5.3 3.7 10.0 3.3 5.6 10，6 4.5 5.0 13.3 

Enterobαcteγiac('αe 3.3 26.0 10.4 12.0 2.2 20.0 17.8 3.4 2.5 

Other gram 
9.3 7.3 4.7 6.1 6.0 5.0 3.8' 

negative bacilli 

Corynefor日.1S 17.4 1.3 3.8 9.8 4.0 1.1 4.4 5.0 8.0 6.3 9.5 

Lactobacillus 9.3 33.4 8.5 13.4 4.0 77.9 36.8 29.3 46.6 38.7 41，0 

Bαcilllis 3.3 0.7 51，0 13.4 8.0 3.3 1.1 21.6 37.4 25.7 

五1icrococclls
10.0 0.7 9.4 34.0 28.0 12.2 24.4 10.6 3.4 8.8 3.8 

anc1 others 

Note : Figures in the table indicate per cent occupied. 

分離合れた菌株の80%以上がグラム防性梓菌であった

と良く一致した.

考察

今回調査の対象とした冷食はいずれも完全包装がな

されている製品で、あり，しかもその貯蔵あるいは輸送

中も -150 以下に保つ乙とが義務づけられている.し

たがって，製造後の貯蔵期間が長びいたとしても，製

品を汚染していた細菌が極端に増加する ζ とはまず考

えられない.なお，先きの市販冷食の調査結果からも

明らかなように，夏期の製品の細菌月染が冬期のそれ

よりも高いものが多かった事実は，夏期比作業環境の

気温が高くなりやすいなどのために，使用原材料中の

汚染細菌数も多くなりやすく，その結果として製品中

の細菌数が多くなるものと考えられる. 以上の事実

は，細菌学的な意味で良品質の製品を得るためには細

菌汚染の少ない良質の原材料を選んで使用すべき ζ と

を物語るものであり原料汚染細菌がそのまま製品の生

菌数に影響すると述べている小嶋の報告のとも符合す

る点である.

一方， ζれらの製品を汚染している細菌叢の問題で

あるが，Table 3. f(.示したように，成型の段階ですで

に畜肉の主たる汚染菌である Pseudomon仰をはじ

めとするグラム陰性菌の占有率の低下がみられ，かわ

りに野菜の主たる汚染菌である Lactobaci・llllSが首位

の座を占めた.以後の加工工程ならびに包装終了後の

製品完成の段階まで，すべて LactobαCl・llllSが首位の

座を確保しつずけ，また，加熱後l乙は本菌属の次l乙

Bαcillusが多数を占めていた.乙れは， とれらの製

品が畜肉を主原料とする冷食とはいうものの， その

実，植物性の原材料の占める割合が意外l乙高いζ とを

示すもので、あり，市販冷食の細菌汚染調査で，炭水化

物を主体とした原料lこ由来すると思われる乳酸菌群を且

多数分離している金子らの報告5) を思い合わせると，

Lactobaci・llusは調味料の主たる汚染菌である Bacil幽

lus と共[ζ，ζの種の製品の細菌汚染l乙重要な役割を

演じている乙とを示唆するものと考える.

なお，今回われわれが検査した貯蔵 1カ月以内の冷h

食の場合，冬期の製品の 4.5%，および夏期の製品の

15.8%が製品 1g当り 106個以上の細菌によって汚染

されていた CFig1.参照).しかし，乙のような高い

細菌汚染は今回調査した 4工場で使用していた原材料

の汚染度比も匹敵する程度のものであると ζろから，

表示の上で、は一応加熱あるいは未加熱の区別はあるに

しても，加工の過程で、必らずしも加熱処理を経ている

とは信じ難いものがある.

そζで，今回の調査に協力を願った前記4冷食工場に

おける加工工程ラインのフローシートにしたがって，

細菌汚染要因分析図を画いてみた.その結果，全工程

にわたって開放部分が多く，一方では今回対象とした

冷食は他のものにくらべて，かなりライン化が進んで

いるとはいえ生産設備が未発達6)のため，原料や半製

品の運!般およびトイレ中の製品の手なおしなど，作業

員の手作業にまたねばならない工程が多く，いたると

乙ろに二次汚染の要因の存在が認められた.また，作

業環境はj毘気が高く，床なども水ぴfこしの場所が多

く， l持l乙夏期の高温時には細菌の増殖の可能性が考え

られた.なかでも，省力化のためのライン形成比力が

注がれている割には，機械器具の使用前後の自動洗i争
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装置などはほとんど組み込まれておらず，新しい分野

の産業であるとはいいながら，過去の乳工業や肉加工

業での経験が全く生かされていないように思われた.

まに，加工工程中!こ程度の差乙そあれ，加熱工程があ

り，その後珪ちに凍結，包装されるという安易感か

ら，加熱前後の細菌汚染あるいは増殖に対して十分な

配慮がなされていないζ とがうかがわれ，特l乙加熱処

理以前の工程における衛生管理面にかなり問題がある

ように思われた.

以上のことから，冷食の分野で常時，細菌学的に品

質の良い製品のコンスタントな生産を可能にするため

の生産工程全般にわたる管理態勢7)が確立されるまで

には，改善!こなお多くの努力と時間を必要とする乙と

が判明した.

結論

ハンバーグ 117例，佼子 68例およびシューマイ49

例よりとよる市販冷食 計 234例の細菌汚染の実態を明

らかにするとともに，東京近郊の 4冷食工場を対象

l乙，冷食加工工程中の細菌汚染要因を解明する目的で

調査を実施し，次のような成績を得t::...

1. 都内J乙出廻っている冷食の貯蔵期間は夏期の場

合その80.5roが，冬期の場合その57.8roが製造後 1カ

月以内であった.

2. 市販冷食のうち，夏期の製品の24.29ム冬期の

製品の10.5%が製品 1g当り 105i間以上の細菌!こ汚染

されていた.

3. 冷食原料の畜肉，野菜などは 1g当り 106，......10i

{国の細菌汚染を示したが，製品となった時点lこは 102

，._.10，1 1固またはそれ以下のレベルまで低下しているこ

とが判った.

4. 冷食製品中の菌叢はその大部分が Lαctobad-

llusや Bacil!usなどのグラム陽性梓菌によって占め

られていた.

5. 市販冷食中l乙細菌汚染の顕著な例の混在が認め

られた.このことは，プラントの実態調査で認められ

たように，加工処理の工程中l乙今後改善を要すると思

われる汚染要因が数多く存在しており，それらの諸要

因が恐らくは影響を与えに乙とによるものと推測され

Tこ.

〔付記〕本研究は昭和48年度当研究所研究課題「冷凍

食品の衛生細菌に関する研究Jの一環として実施した

ものである〉
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有機塩素剤の使用禁止後における牛乳中の残留農薬の推移

山岸達典*堀井昭三*境野米子*竹葉和江*

森本キド春日三佐夫*

Residual Level of Chlorinated Hydrocarbon Insecticide in Cow's 

Millむ Afterthe Prohibition of their use in Tokyo 

TA TSUNORI Y AMAGISHI*， SHOZO HORIIヘKOMEKOSAKAINOヘKAZUET AKEBAヘ
KIMI MORIMOTOキ ANDMISAO HARUTA* 

During the Period from March 1971 through December 1973， a total of 206 specimens， consisting 

of 151 market mill王 and55 raw mm王， which obtained from several mi11王 plants and retailer shops 

in Tokyo， was studied for the presence of chlorinated hydrocarbon pesticides. The detection and 

identification of them in milk was made by the use of electron capture gas chrol11atograph of Shi幽

madzu model GC-5 APTFEE with the method of analysis of AOAC. 

Results obtained are as follows : 

1) The pesticide residues in milk were found to be the alpha， beta， and gaml11a isomers of the 

BHC， p-p'-DDT， p， p'-DDE and dieldrin. Among them， approximately 55% of the BHC was existed 

in the form of s-BHC and 50% of the DDT in p， p'-DDE. 

2) Resiclual levels of these pesticides in milk were rel11arkably clecreased from the beginning of 

1972. 

3) Detection rate of r-BHC to total BHC showecl remarkable increase during the period of summer 

and autumn every year. 

4) There were no differences on the residual level of the pesticicles between raw and market milk. 

はじめに

わが国の母乳中の残留有機塩素系農薬，とくに s-
BHCが欧米諸国のそれと比較して明らかに高い汚染

状況1-3)にあった関係上，乳児l乙与える影響が懸念さ

れ，母子衛生上極めて深刻な問題4-りとなった. 乙の

問題lこ対して，著者らは農薬汚染と妊娠中の母体なら

ひ1こ胎児に及ぼす影響などの関連牲について実験的な

検討を試み，さき l乙動物実験!こより s-BHCのマウス

胎仔の発育l乙及ぼす影響について検討し，次いで都内

在住者の母乳，母体血液，騎帯血液および胎便などを

対象にして有機塩素剤の汚染実態を調査し逐次報

告9-12)した.今回は，母体の農薬汚染源の最大の媒体

が食品13-1りであることから， その指標として牛乳を

中東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

160 東京都新宿包百人町3--24--1

ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

選び，有機塩素剤の使用禁止後の汚染実態を約 3年間

lこ豆って調査し，若干の成績を得たので報告する.

検査材料および検査方法

1) 材料

試料の市販牛乳は昭和46年 3月から昭和48年12月ま

での期間lこ都内の工場および販売所から当所へ搬入し

たもので，原則として毎月 5検体ずつ採取し計 151例

を対象とした.また原料乳は昭和47年 6月から翌年 5

月までの期間正直接工場で採取し計55例を試料とした

乙の|際，同一の工場から市販牛乳61例も合わせて採取

し7こ.なお，乙れらの原料乳の主な産地は埼玉，千

葉，茨城，群馬県などの近県であった.

2) 測定方法

試料の残留有機塩素系農薬の分析測定は A.O. A. 

C.法10)1こ準じて行なった.

検査成績

1) 市販牛乳中の残留有機塩素系農薬草

年間の残留農薬量の推移:有機塩素剤の使用が禁止
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l'i三.1 Seas()nal ¥"al'iation of 0]・日al1ochlol・me
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in 111<11・ketmilk ~Ial'. 1971~ Dec.1973 
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←一一時 total 0]・ぷanochlo]'il1t' j)C、ctieide

← 一 total13HC， ト一一 totalDDT， 
←一→ λldrin，Dielclrin 

された昭和L16年代の市販牛乳中の残留農薬レベjレはi遜

めて高い汚染状況にあったが，その!翌年以降はiili[r次低

下の傾向を示した(Fig.1). 

すなわち，昭和46年3月から同年12月までの市販牛

乳中の残留有機塩素系農薬は若干の変動を示したが，

総 BHC(a-， 13-， r-， o-BHCなどの各異性体の

和)， 忠告 DDT(p，p'-DDT， p，p'-DDE， o，p'-DDTな

どの和)，環状ツエン剤(ディノレドリン， へプタクロ

ノレポキサイドなどを合む〉などの平均値はそれぞれ

O. 035 ppm， 0.008 ppm， O. 006 ppl11であった. 昭和

47年 1月から同年12月までの総 BHC，総 DDT，.環

状ジヱン剤の平均値ではそれぞれ 0.010ppm， 0.003 

ppm， 0.002 ppl11であり，乙れらの値を前年の平均値

と比較するといず、れも約 1/31乙低下しにまた昭和48

年 1月から同年12月までの成績ではさらに低下の傾向

を示し，本調査の当所年次の平均値と比べていずれも

約1/6まで、低下した(Table1). なお，市販牛乳の産地

別についてみると，埼玉，茨城，群馬県などはその他

の県に比べて若干高いII宣告示す傾向にあった.

Table 1 Organochlorine Pesticide Residue Levels in lVIarket Mill王 1971-1973

(ppm on whole mill王 basis)

Year Item 
α-P-rB  -8-Total pD，pDr-D pD，DprE -p，DpDr-' Total Dieldrin Heptact110r 

No. BHC BHC BHC BHC BHC DDD DDE DDT DDT epoxide 

1971 44 range tr~ O. 002- tr~ nd，.._， O. 009~nd ，..._， tr~ tr，..." O. 001~nd ....... 

(Mar. ，.._， 0.065 0.060 0.009 0.008 0.097 0.009 0.021 0.028 0.043 0.034 
Dec.) 

mean 0.012 0.019 0.002 0.001 0.035 0.001 0.003 0.004 0.008 0.006 nd 

S.D. 0.013 0.013 0.002 0.002 0.021 0.002 0.005 0.005 0.008 0.009 

1972 55 range tr，.._， tr，._， tr，.._， 0.002，...， tr，..._， nd，...， tr- tr，-...， nd ....... 

(Jan.，...， 0.012 0.017 0.007 0.030 0.004 0.005 0.006 0.004 0.003 
Dec. ) 

l11ean 0.004 0.005 0.001 nd 0.010 nd 0.001 0.001 0.003 0.001 0.001 

S.D. 0.002 0.004 0.001 0.006 0.001 0.001 0.002 0.001 0.001 

1973 25 range 0.001，...，0. 001，...， tr~ 0.002，...， tr，.._， nd，...， tr~ tr，.._， tr，._， 

(Jan.- 0.007 0.006 0.004 0.015 0.005 0.002 0.006 0.004 0.002 
Dec.) 

mean 0.002 0.002 0.001 nd 0.007 nd 0.001 0.001 0.002 0.001 

S.D. 0.001 0.002 0.001 0.002 0.001 0.001 0.001 0.001 

Keys for abbreviation， tr=trace， ndニ notdetected， S.D.=standard deviation 

四季別の各残留農薬の分画百分率の推移:市販牛乳

中の全残留有機塩素系農薬量lこ対する総 BHC，総 D

DT重などの占める割合は，総 B狂Cが各年間を通じ

て最も多く約60，...，，85%を占めており， 次いで総 DDT

が約10，...，20%，環状ジエン剤約 5-20%の順位であっ

た.ζれらの季節的な推移についてみると，総 BHC，総

DDT は旬:年その比率はほとんど変化がなく，環状:.;

エン剤では春期か夏期比一時高くなる傾向が認められ

た(Fig.2)なお，環状、コエン剤のうち約90，....，95%がデ

ィルドリンで占められており，へプタクロルエポキサ

イドは約 5，....，10%比すぎなかった.またアルドリン，エ

ンドリンは微量検出か，あるいは検出されなかった.

次に，総 BHC 量に対する各異性体の割合は，か

BHCが最も多く約40-57%を占め， 次いで α-BHC
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の残留農薬量を測定し，その汚染実態を調査してきた

が，その関，牛乳中の異種脂肪の混入事例が報告さ

れ，原料乳と市販牛乳との問l乙残留農薬量lこ差を生じ

ているのではないか，あるいは牛乳の処理過程で残留

農薬が減少しているのではないかと考えられた.そこ

で、原料乳と市販牛乳中の残留農薬量を昭和47年6月か

ら翌年5月までの 1年間について比較調査した.その

結果，次のような成績を得た.

原料乳，市販牛乳中の残留有機塩素系農薬草:原料-

乳中の残留農薬量の 1年間の平均値は総 BHC0.007 

土0.006ppm，総 DDT0.002土0.002ppm，ディ Jレド

リン0.001土0.001PP111であった.一方， 市販牛乳で

は京~ BHC O. 007 :t0. 004 PP111，総 DDTO.002土0.001

PP111，ヂィノレドリン0.001:t0. 001 ppmであり， 原料
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Comparision of Pesticide Residue 
Levels in Raw and Market Milk 
June 1972，--.，May 1973 
(ppm on whole 111ilk basis) 

I Item Iい mIawm出Item INo. of sam-iNo. of sa111-
Iples 61 Iples 55 

Table 2 

Pesticide 

range 0.003.....，0.039 '0.002-0.024 

Total BHC mean 0.007 0.007 

S.D. 0.006 0.004 

range nd .-0.008 nd -0.006 

Total DDT 口lean 0.002 0.002 

S. D. 0.002 0.001 

range tr -0.003 tr -0.004 

Dieldrin 紅lean 0.001 0.001 

S. D. 0.001 0.001 

盤整O'-BHC

約17-40%，r-BHC約 5-409るで、あり，o-BHCが最も

少なく約 1-49るであった.ζれらの四季別の推移で

は， r-BHCの変動が著しく，夏期か秋期J乙高くなる傾

向を示した.しかし， α-BHCでは r-BHCの場合と逆

に秋期比低くなる傾向を示レ7こ.s-BHC， o-BHCでは

変動の~I冨が小さくほぼ一定の推移を示した(Fig. 3). 

他方，総 DDT量l乙対する代謝産物の DDEなど

の比率は p，p'-DDT約20-63%，p， p'-DDE約10--

579る， p， p'-DDD trace.-27%であり， その変動の幅

はさきの BHCの場合と比較すると極めて広い.乙れ

らの四季別の推移民ついてみると， p，p'-DDTが夏期

または秋期l乙一時高くなる{頃向を示したが， p，p'-DD 

E では冬期，春期l乙高くなる傾向を認めた(Fig.4). 

2) 原料乳と市販牛乳との残留有機塩素系農薬量の

比較

すで比述べたととく，著者らは有機塩素剤の使用禁

止時から現在にいたるまで継続して都内の市販牛乳中
Keys for abbreviation， tr=trace， nd=not dete-
cted， S.D.=standard deviation 
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(0.0211) 

Fig 5 Monthly variation of organochlorine 

pesticide resiclue levels in raw milk 

The abbreviations used are: 
蜘 四 四 時 total organochlorine pesticide 

トー→ total BHC， トー-- total DDT， 
トー--<> Aldrin， Dielclrin 

乳と市販牛乳中の残留農薬草との間lこは有志;の差を認

めなかった (Table2). なお，原料乳中の脂肪含量は

平均して 3.3土0.25らであり，市販牛乳中のそれは 3.2

土0.2%であった.

四季別の原料乳，市販牛乳中の残留農薬草の推移:

原料乳 (Fig.5)，市販牛乳中の総BHC量の平均値は

夏期ではいずれもO.OO1ppmと同じ値であり，秋期では

0.008 ppmと0.007ppm，冬期 0.007ppm， O. 007 ppm， 

春期O.005ppm， O. 005 ppmで，原料乳と市販牛乳の総

BHC量はほぼ同じ様な!直で推移した.また総 DDT，

ディルドリン量では前述の BHCの場合と同様にそれ

ぞれのレベ、ルi乙差がなく酷似した債を示した.なお，全

残留農薬量l乙対する総 BHC，総 DDTなどの占める

割合では原料乳と市販牛乳との問l乙若干の差異がみ
~ 100 
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Fig.6. Distribution of BHC， DDT， Dieiclrin ancl Heptachlorepoxide 
to total pesticicle resiclues in ra¥¥' milk 

The abbreviations usecl are: 
四 totalDDT， [J total BHC，日 Dielc1rin
臨調 Heptachlorepoxicle 

られたが，それらの推移はほぼ同じ傾向を示した

(Fig. 6). 以上述べたととく，原料乳と市販牛乳中の

残留農薬量やその推移あるいは比率ーなどには差異を認

めなかった.

考察

十数年前までの農薬の理想的な効果像は残効性の大

きい方が女子ましい薬剤であると評価されており，当時

は農薬の生物連鎖による濃縮や慢性寄性などの問題に

ついては何ら危倶されなかったが， 1962年 R，Carson 

の“SilentSpring" の出版を契機l乙欧米諸国では生

物園の残留農薬， とくに DDTが大きな社会問題2，15)

lこまで進展した.一方，わが国では上回ら 17)(1966年〉

の乳・乳製品中の残留有機塩素剤の調査により ，s-
BHC による汚染が英米両国のデータと比べて極めて

高い状況にあるとの報告をみて以来，にわかに食品中

の残留農薬が問題となり，厚生省18)は1970年 1月から

翌年3月までの期間に原料乳，市販牛乳などの残留農

薬の実態調査を実施した.その結果，牛乳から BHC，

DDT，ディルドリンなどの残留が認められ，そのうち

s-BHCの汚染濃度が諸外国のそれと比較して明らか

に高いことがli信3された.また，乙れらの汚染状況は

西日本に高く，東日本に低かった.なお，乙の際，飼

料の稲ワラ，ふすま，乾草，ベレヅトなども調査して

おり，そのうち稲ワラ中の介BHC量が他の飼料と比

べて極度l乙高い乙とが明らかとなり，牛乳の汚染の主

因は農薬の残存する稲ワラを乳牛l乙給飼したために牛

休に蓄積され，それが牛乳中に移行したものであるこ

とが判明した.乙の乙とは病害虫の多い西日本で稲作

l乙使用した BHC量が東日本よりも多いことからもう

なずける.乙れらの問題に対処するため農林省は昭和

46年比 DDT，BHCなどの全面使用禁止の措置をと

り，厚生省では農薬の残存する稲ワラの給与の禁止な

らびに牛乳中の残留有機塩素剤の暫定基準を設け，

s-BHC 0.2 ppm以下， DDT (総 DDT)0.05 ppm， 

ディルドリンO.005ppmと定めるにいたった. しか

し，乙れらの措置によって農薬の残留問題がすべて解

決したわけではない.乙のζ とは基準設定後において

も人体の農薬汚染の実態が何ら変っていない事実12)か

らみて，公衆衛生上極めて重要な問題であると考える.

そこで著者らは有機塩素剤の使用禁止時にあたる昭

和46年3月から昭和48年12月までの約 3年間に亙って

都内の市販牛乳中の残留農薬の汚染実態を追跡調査し

た結果，すで、l乙調査成績の項で、述べたととく，昭和48

年12月の市販牛乳中の残留農薬レベ、Jレは調査当初の残

留量と比べて約 1/6~1/10 まで lこ低下したが，殺虫成
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分である r-BHC，ディノレドリンなどが春期から秋期

にかけて一時増加する傾向にあった.ζの増加現象は

総 BHCt乙対する各畏i生体の占める割合の推移からみ

ても，あるいはそれらの絶対量からみても，程度の差

乙そあれ冬期のそれと比較して明らかに高くなってい

る.有機塩素系農薬の使用禁止が完全に守られている

との仮定の下で，なぜ暖期の牛乳l乙r-BHCなどの残

留量が高し1かについて考えてみると，次のようなこと

が推測される.

すなわち，春から秋の問は飼料として牧草が給与-さ

れるが，その場合，牧草地の土壌は水田のそれに比べ

て乾燥状態にあるため，残留農薬の分解消失が緩慢19
〉

である一方，r-BHC ディノレドリンなどは水l乙対する

溶解性が s-BHCよりも高し，20)ため，土壌のかなり下

層部に浸透して安定状態にある乙と，また各化合物の

揮散性とその残存率の関係21)からみると，r-BHCは

土壌中の温度，湿度の上昇によりすみやかに揮散して

表層土壌に移行m し，そ乙から吸収されて牧草中の残

留量が高くなり，暖期の牛乳中 r-BHC量が高くなる

ものと考えられる 23)

次に，さきに述べfこ暫定基準値と本調査成績とを照

らし合わせてみると， DDT， s-BHC量ではその汚染

が極めて高いレベノレにあった昭和46年の牛乳でさえも

基準以下にあった.すなわち，現在にいたるまでそれ

らの基準量を上回る牛乳は 1例も認められなかった.

なお，基準設定後のわが国の牛乳中の残留農薬の実態

調査に関する文献22)を総括しても，乙の基準量;を越え

るものはほとんどみあたらない.一方，ディルドリン

量では0.005ppmの基準量を越えたものが昭和46年3

月から同年7月までの牛乳に多く， 28例中 7例という

高率であったが，その後は基準量の約1/2~1/5程度l乙

維持:される傾向にあった.

以上述べたととく，牛乳同調する限り，明らかにそ

の残留農薬量は減少し，有機塩素剤の使用禁止による

効果と推測されるが，しかし乙こで留意しなければな

らない点は，農薬の使用が禁止されてから約 3年を経

過してもディ Jレドリンの残留量がその基準量に近いと

いう点に注目しなければならない.また，暫定基準に

ついてはその量を越えなければ人体に対する安全性が

確保されているという意味合のものではなく，あくま

でも汚染防止のための努力目標であると考えるべきで

ある.したがって，単に暫定基準を越すか否かではな

く，人体の農薬汚染との関連性について重視しなけれ

ばならぬ問題で、ある.その点からみれば，母乳中の残

留農薬草が牛乳のそれよりも高く (Table3)， さらに

そのレベ、ルは牛乳の場合と比較して低下する速度が遅

いという事実から，胎児あるいは新生児の汚染状況は

農薬の使用禁止前と何ら変っていないと予測される

し，今後とも牛乳をはじめ食品全般について農薬汚染

防止の努力を払わなければならぬのは当然であろう.

Table 3 Organochlorine Pesticide Residue Levels in HU111an Milk 1971-1973 
(pp111 on whole 111ilk basis) 

Year 

1971 

1972 

1973 

No. Ite111 
α-
BHC 

s- r- 0- Total p，p'- p，p'- p，p'-
BHC BHC B日C BHC DDD DDE DDT 

Total 
Heptachlor 

DDT Dieldrin 
epoxide 

30 range tr~ O. 0030~ nd，_， 0.0070-nd- O. 0030~ nd- O. 0040 - tr - tr-
0.0030 0.1620 0.0250 0.1770 0.0010 0.0960 0.670 0.1520 0.0120 0.0300 

mean 0.0009 0.0348 0.0043 nd 0.0400 0.0280 0.0132 0.0418 0.0026 0.0086， 

S. D. 0.0006 0.0321 0.0056 0.0347 0.0212 0.0138 0.0322 0.0021 0.0064 

10 range 0.0010-0.0260-0・0010- 0.0280-nd- 0.0070-nd- 0.0170，...，0.0020 tr，_， 

0.0030 0.1260 0.0030 0.1290 0.0010 0.0840 0.0440 0.1280 0.0080 0.0030・

rnean 0.0017 0.0564 0.0018 nd 0.0599 0.0431 0.0198 0.0629 0.0052 0.0013 

S.D. 0.0331 0.0331 0.0264 0.0100 0.0346 

10 range 0.0010，...，0.0190-0.0050 ...... O. 0089~ 0.0061-0.0038-0.0103-0.0012 nd-

0.0220 0.1017 0.0230 0.1029 0.1099 0.0144 0.1244 0.0056 0.0012 

n1ean 0.0092 0.0317 0.0096 nd 0.0336 nd 0.0397 0.0078 0.0479 0.0034 

S. D. 0.0056 0.0293 0.0049 0.0295 0.0270 0.0035 0.0302 0.0011 

Keys for abbreviation， trニ trace，nd=not detected， S.D.=standard deviation 
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要 約

都内の市販牛乳を対象lこ

実態を有j幾塩素剤の使用禁止時の昭和46年3月から毎

月牛乳を採取し，約 3年間継続して調査した.なお，

昭和47年 6月から翌年12月までの 1年間は原料乳も合

わせて同禄な調査を実施した.その結果を要約すると

下記の通りである.

1) 昭和46年3月から同年12月までの市販牛孔中の

均値は総 BHCO. 033 ppm総 DDT

'0.008 ppm，環状ジエン剤O.006 ppmと極めて高い債を

示したが，昭和47年 1月から同年12月まで、の総 BHC

総 DDT，環状ツエン剤などの平均i直はそれぞれ0.010

ppm， 0.003 ppm， 0.002 ppmとなり，前年の値と比

較していずれも約 1/3~[低下した.昭和48年ではさら

に低下する傾向を示し，調査開始の年次 lこ比べて約

1/6!乙低下した.

2) 市販牛乳中l乙検出された全残留有機塩素系農薬

量l乙対する各農薬量の占める割合は年間を通じて総

BHCが最も高く約60，-.，8570の範囲で推移した. 次l乙

総 DDTが約10，-.，20%，環状ツエン剤約 5，....，20%の1I日

で変動した.それらのうち，r-BHC， p， p'-DDT，デ

ィJレドリンなどは各年次とも春期から秋期にかけて一

時増加する傾向を示した.なお，環状ツエン剤では約

'90，....，95%がディ Jレドリンで占められていた.

3) 原料乳と市販牛乳中の残留農薬量ではその両者

ともほぼ同様な値を示し有意差を認めなかった.また

原料乳中の全残留農薬量lこ対する総 BHC，総 DDT

などの占める割合，あるいは各異性体，代謝産物の比

率などの推移は市販牛乳の場合と同様な傾向を示し

7こ.

謝辞

本調査にと協力をいただいた東京都衛生局乳内衛生

課，牛乳検査室および食品機動監視班の職員各位は深

謝いたします.

〔附記〕

本研究は昭和48年度当研究所研究課題「食品中の残

留有機塩素系農薬による母体の汚染と胎児への影響比

一ついてJの一環として実施したものである.
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食品中のマイコトキシンに関する研究(第 5報〉

小麦粉の T--2toxinと試験法

直井家寿太ネ風間栄治*斎 藤 和 夫 * 小 )11 仁志、ご!と

志村公子*木村 康夫半

Studies oa in foods (5) 

Procedu向。fT-2 Toxin and Diacetoxyscirpenol 

i n Powdered Wheat 

YASUTA NAOIヘEI}IKAZAMAヘKAZUOSAITO*， HITOSHI OGA W Aペ
KIMIKO SHIMURA* AND YASUO KIMURA 

Th e Procec1ure for chemical c1etection of trichothecene-type (T -2 toxin anc1 Diacetoxyscirpenol) 

and it application to the screeing from powc1erec1 wheat were c1escribed. These toxins were visualized 

under visible or ultra violet light (360 nm) afer spraying the plate with 20%H2S04 and then heating 

at 10 0
• 20 min. 

1. 患者 1=1 

1973年 Ueno1
)らは14種の Fusariumsp.について

Tricho thecene型 mycotoxinの検出をおζなった.

その結果殆んどの speciesが 2種以上の toxinを産

生する ζ とを確認している.乙の事実は食品が Fusa-

rium sp.によって汚染された場合， Tricothecene型

toxin による楼合汚染を考慮する必要がある乙とを示

唆している. 前報2)において我々は穀類のうち特l乙

米，押麦，小麦粉について Fusarenon-X の試験法を

作製し報告した.ζの試験法においては，Fusarenon-

Xのほか， Nivalenolの試験も同時にお乙なうととが

できる.しかしながら他の Tricothecene型 toxinの

うち，大部分の FusariuJn sp.が産生する T--2to-

xinと Diacetoxyscirpenolは，化学構造上 Alumin-

umとの間l乙キレートをつくり難い.従って乙の方法

では乙れらの toxinを検出する ζ とは不可能である.

そ乙で我々は他の手段による T--2toxin 及び Dia目

cetoxyscirpenolの試験法を確立し， trichothecene型

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

toxin による複合汚染の究明広資する目的で本研究に

着手した.

2. 実験の部

(1) 試 料小麦粉

(2) 標準品

(叫 T --2 toxin (東京理科大学薬学部微生物学教

室)8α一(3-methyl帽butyryloxy)4s， 15-dia印刷圃

toxyscirp-9-en-3小 01の scIl・pene系化合物

である.メタノーJレ，クロロホノレム， アセト

ン，ベンゼ、ンl乙可溶で， エーテル，n-ヘキサ

ン， H20 I乙不溶である.

(B) Diacetoxyscirpenol (Makor Biochemicals 

for Research).α-4 s， 15-diacetoxyscirp-9-

en-3α-01の scirpene系化合物である. メタ

ノーノレ，クロロホルム，アセトン，ベンゼンに

可溶，エーテJレ， ?トヘキサン， H20 Ie.不溶で

ある.

(3) 試験法

(A) 抽出法

号式~Sj.50 gを精秤する.乙れにメタノ{ノレ220mlを加

え，ホモジナイザーで 5分間援持抽出後遠枕する.こ

れよりメタノール層 110mlを正確に分取する.次l乙

16%塩化ナトリウム溶液90mlを加え，メタノーノレ水
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j習を 71-ヘキサン 100mlで2回洗浄する. 乙のメタ

ノーノレ水層をクロロホノレム50m1で3田抽出する. ク

ロロホノレム層は合わせ， 無水硫酸ナトリウム 15gを

投じて撹昨，静i萱後?pj邑rJii夜を約30mlIこなるまで;威

圧濃縮する.

加) Clean up及び試験溶液の調製

カラム管 (22mm  X 500 111m) I乙クロロホルムを約

半分まで満たし~ Na2S04(anh)10 g Kieselgel 10 gを

il徐々に加え， Na2S04(anh)10 g，更に Florisil10 gを

静かl乙加えたのち，最後に Na2S04(anh)10gを積層

する. クロロホノレムを流出させた後， (劫で得られた約

301111のクロロホルム抽出液を加え，吸着させた後，

n-ヘキサン250ml， エチノレエーテノレ 250m1で洗浄す

る.次にメタノール:クロロホノレム (3+97) の混液

3501111で T-2toxin と Di acetoxysci peno 1を溶離

する(流速 5~10 m1jmin). i容離液はj威圧濃縮した

後， クロロホノレム， メタノール混液 (1十1)500μJを

加え， ミキサーで激しく混和溶解させる.乙れを試験

J容液とする.

(C) 分離検出

TLC用プレート20x 20 cm (ADSOLBOSIL-1.厚

さ0.25mm， 110oC， 2時間活性化〉を使用する

付) 1次展開:上記 TLC プレートに試験溶液 10

μJを spotレた後展開する.展開溶媒はトルエ

ン:酢酸エチル (1十3)を使用し，展開終了後は

充分に風乾する.

和) 2次展開:1次展開終了後のプレート fC.， T-2 

toxinと Diacetoxyscierpenolの標準品を各々

80 ng， 100 ng， 120 ngと段階的l乙spotした後展

開する.展開溶媒はトノレエン:酢酸エチル:氷酢

i酸 (6十3十1)の混液を使用し，展開終了後プレ

ートは充分l乙風乾する. 次に 20%H2S04を噴霧

し，1050Cで 20分間加熱する.室温まで冷えた

後，紫外線照射下で， T-2 toxinと Diacetox-

yscirpenolの有無を検する.

'3. 実験結果および考察

前報叫乙おいて，小麦粉から toxinを抽出する時，

1次抽出にはメタノールのみを使用し，得られたメタ

ノール層l乙16%塩化ナトリウム溶液を加える方法が，

抽出時のエマルジョンを防ぐために極めて有効で、あっ

たので，今回も同様におこなった.次l乙メタノーノレ水

層をかヘキサン100m1で 2回洗浄すると，黄色物質

が多量l乙除かれる.

Clean up において， Kieselgel，アルミナ， Celite 

545， Florisilについて検討を加えてみたが， Fusare-

Table 1. Analytical procedure of T -2 toxin 

and Diacetoxyscirpenol in Powdered wheat 

Sample 50 g 

MeOH 220m1 

Blend (10 min) 

centrifuged(2500 r.p.111.)10 1111 

MeOH layer 

n-Hexane layer 

n-Hexane layer 

16% NaCI 90 ml 

n-Hexane (100 1111x2) 

extraceted 

Aqueous MeOH layer 

n-H…e 100 min 

Aqueous MeOH layer 

Aqueous MeOH layer 

I e~山t廿凶r悶a吋 wi社th
CHC13(50 ml x 3) 

CHCl3 layer 

dehydrate 
(Na2S04 anh) 

concentrate 
CH3 layer(ca. 30 m1) 

11 

Clean up 
I el山 W凶 MeOH:

CHC13ニ 3十97
Eluate 

TLC 

evaporate 

added MeOH: 
CHC13=1十1(0.5
111l) 

non-X試験法の場合と同様 lこ， Kieselgel 10 gと

Florisil 10 gの組合せがもっとも有効であった.カラ

ムの洗浄は n叩ヘキサン， エチノレエーテノレ各250m1で

お乙なう乙とにより，目的物以外の蛍光および非鐙光

物質の除去が略目的を達する.i容離溶媒はクロロホノレ

ム，メタノーノレ，アセトン，ベンゼン比ついて種々の

混合比で検討したが， クロロホノレム:メタノーノレ (97

十3)がもっとも有効であった. この溶離溶媒は 350

1111を使用するが， 乙の時の回収率は 80......85%であ

る.しかし，乙れ以下の量では60...，65%と低くなる.

定性的確認法として， 1次展開終了後，同一プレ{

トについて次は直角の方向l乙2次展開をおこなったの

ち， 20%H2S04溶液を噴霧して1050C，20分間加熱じ

て， uv照射下各 toxinを確認する. 二次展開をお

乙なうのが前報2)と異なる点であるが，これは， T-2 

toxinと Diacetoxyscirpenolの両者を同時に定量す

るためと，妨害鐙光の影響をなくすためである. 2次

展開後の TLCプレートは充分に風乾する必要があ

る.これは酢酸が残っていると，以後の確認において
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間難を生ずる場合があるからである. 又 20%H2S04 

噴霧はプレートがしめってくる程度比充分お乙ない，

1050C， 20分間加熱する. 乙の発色条件で、おこなわな

いと， T-2 toxinと Diacetoxyscirpenolの定量値

はばらつきが多くなる乙とがある.以上の条件で T-
2 toxinはRf=0.6附近l乙緑青色でまた Diacetoxysc-

irpenolは Rf=0.5附近で、青白色の蛍光を発し確認で、

きる.肉眼による確認限度は0.04μgである.

TLC 蛍光デンシトメトリー

TLCプレート上で T-2toxinおよび Dicetoxy-

scirpenol tz:20%H2S04 を噴霧加熱した後紫外線照射

した時，緑青色および青白色の蛍光を発することを確

認した.乙の蛍光について蛍光分光々度計により励起

波長 (excitation)および蛍光波長 (emission) を測

定した結果， Fig. 1-Aおよび Fig.1-B I乙示すと

おり，励起波長365mm蛍光波長440n111 であった.

次にそれぞれの toxinを0.06--0.12μgの範囲で展開

したプレートを，展開方向l乙移動させて盛光デンシト

メトリーをおこなった.その結果， ピーク面積と蛍光

強度の間l乙直線関係が成立する.Fig.2は 0.06--

'0.12μgjspotの濃度における蛍光デンシトグラムで

あり， Fig， 3はその検量線である.検量線は測定の

つど作製する.

Fig. 1-A Excitation Wavelength 

Fig. l-B Emission Wavelength 

Fig. 2 Densitogram of T -2 toxin and Diace-

toxyscirpenol on TLC plate. 

2800 
2600 
2400 
2200 

g 2000 
喧1800
1600 

]1400 
~ 1200 
21000 
.;:; 800 
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400 
200 

T-2 : T-2 toxin 

Di : Diacetoxiscirpenol 

T-2 toxin 

，20 40 60 80 100 120 Ngl spot 
amollnt， of T-2 toxin and DiacetoxiscirpenoI 

Fig. 3 Calibration curve of T -2 toxin and 

Diacetoxiscirpenol in TLC densitometry. 

4. 試料に対する添加実験

上記の試験法で、添加実験をお乙なった. Fig.4は

Clean upをお乙なわない時の試験溶液の薄層クロマ

トグラムである.T -2 toxin， Diacetoxyscirpenolは

妨害蛍光によって確認困難である. Fig. 5は Clean

up をお乙なった時の試験溶液の 1次展開薄層クロマ

トグラムである.妨害蛍光は相当部分が除去されてい

るが，なお T-2toxinと Diacetoxyscirpenolの問

に桃色の蛍光が出現し，乙のままでは定量不可能であ

る. Fig. 6は2次展開をおとなった薄層クロマトグ

ラムである.妨害蛍光と，各 toxinは完全に分離し，

蛍光デンシトメトリーによる定量が可能となった.

5. 結論

T-2 toxinとDiacetoxysdrpenolは Fusarenon
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T-2 : T-2 toxin 

Di Diacetoxy-
T-2 I 

‘cirpenol 
語審

噛

臓
噛
a

綴
肌

Fig. 4 n01トcleanup 

Visualized in ultraviolet light， 
after spraying 20%H2S04 solution. 

develop8r : toluene : AcOEt= 1十3

Fig. 5 clean up (development-1) 

visulized in ultraviolet light， 
after spraying 20% H2S04 solution. 

developer : toluene : ACOEt=l十3

-x及び Nivalenolと同時l乙産生される場合が多い

が，本試験法と前報2)における Fusarenen -X の試験

法を組み合わせることにより，薄層クロマトグラフィ

法でこれら Fusarium -toxinを検出する乙とができ

る.田中めらは数種の Trichothecene型 toxinのガ

スクロマトグラフィによる試験法を報告した.すなわ

ち各 toxinを TMS化したのち， ガスクロマトグラ

フィによって検出する方法であるが，一部の穀類を除

す-2

嘩 F

T-2: T-2 toxin 

Di : Diacetoxy-
scirpenol 

Di 
Diー(j¥ "-T-2 

Fig. 6 clean up (development-2) 

visualized in ultraviolet light， 

after spraying 20弥日2S04solution. 

c1eveloper : toluene : AcOEt : 

HAc=6十3十1

いては共存する妨害物質による ghostpeakの出現が

懸念されるので，われわれは各種食品からの抽出法を

検討中である.f可れにしてもガスクロマトグラフィの

場合 Retentiontime による同定のみでは不安がある

ので，薄層クロマトグラフィ法を&、らずおこなって，

定性的に正確に同定した後，定量!乙うつる必要があ

る.

謝辞本研究を進めるにあたり，貴重な標準品をい

ただいた東京理科大学上野教授は深謝致します.

附記(本研究は昭和48年度当研究所研究課題「食品

中のマイコトキシンに関する研究Jとして実施したも

のである〉
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食品中の残留 ABS について

西島基弘水冠 政光キ高橋尚子*

上村 尚*中里光男 * 木 村 康 夫 *

Studies on Residual ABS in Foods 

MOTOHIRO NISHIjIMAヘMASAMITSUKANMURI*， SHYOKO TAKAHASHI*， 

HISASHI KAMIMURA*， MITSUO NAKAZATOヰ ANDYASUO KIMURAヰ

はじめに

昭和37年，食品衛生調査会より‘'g=1'1生洗剤を野菜，

果物類，食器等の洗浄l乙使用する乙とは洗浄の目的か

ら甚だしく逸脱しないかぎり人の健康をそこなうおそ

れがない"と中性洗剤の安全性l乙関しての答申があり

現在民至っているが，最近，再び一部の学者から，中

性j先剤のうちのアルキルベンゼ、ンスルホン酸ナトリウ

ム〈以下ABSと云う〉の毒性について問題にしたた

め，消費者の間でABSを野菜，果物類および食器類

l乙使用する乙とに種々の懸念をもちはじめた.そ乙で

東京都は中性洗剤の安全性l乙関する調査研究を決定

し，人体への影響，使用実態，除去効果などについて

系統的な調査研究をおとなう乙と比なった.

それらのうちで，われわれは主として，使用実態調

査を担当し，次の事項についての調査をおとなった.

① 学校，病院，ホテル等の給食施設，飲食庖など

で使用している洗剤濃度と洗浄後の野菜，果物への残

留実態.

② 他府県からの流通食品(農産物〉が産地で、ABS

を使用して洗浄したのち，出荷される懸念がもたれて

いるため，青果卸売市場の野菜類についての使用実態.

① 漬物l乙関しては原料野菜および漬物容器の洗浄

l乙中性洗剤処理をお乙なう可能性があるため漬物類に

ついての実態.

① ジュース類の原料を中性洗剤で処理する可能性

があるため市販の生ジュースおよびかん詰ジュース類

本東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿医百人町 3-24--1
牢 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

についての実態.

① 飲食屈などにおいて，洗浄後の食器類l乙残留し

ている洗if長について，中性洗剤の残留実態.

① 人体への影響調査のうちで， AB Sを含む日用

品による度膚障害の調査研究の一環として，広尾病院

皮膚科の外来患者が実際l乙使用している ABSの濃度

分析.

実験の部

1.検体

( 1 ) 中性洗剤使用後の野菜および果物

(JI) (1)の洗剤溶液

(1Ii) 背果卸売市場の野菜

(W) 漬物およびその原料野菜

(V) 市販炭酸飲料水およびジュース類

CVI) 飲食庖等で洗浄後の食器類lこ付着していた

水

010 広尾病院通院の皮膚病患者が家庭で使用して

し，tこ洗剤j容j夜

2. 機器および試薬

( 1 ) 自記分光々度計(日立EPS--3T)

(JI) TLCプレート (DC・FertigplattenKiese-

1ge160‘'Ohne Fluoreszenzindikator" Schich tdicke 

0.25mm) 

(J[) 分析試薬はすべて和光純薬特級をもちいた.

3. 抽出および前処理

ABSの試験法としてガスクロマトグラフ法1ーへ
液体クロマトグラフ法4，5〉， 赤外吸収スペクトノレによ

る方法，紫外または可視吸収スペクトルによる方法

6-13) ，薄層クロマトグラフによる方法14)等があるが，

いずれの方法も単独では食品中の残留ABSを検出す

る乙とは困難であるため，いくつかを組合せた方法

15-19) も報告されている. 著者らはつぎの方法により
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クリーンアップをおこない Abbott法により定量をお

乙なっ fこ.

( 1 ) 試'1'-+の調製

検体50gを秤取し，等量の水を加えてホモジナイズ

したものを試:jヰとした.

(1I) エタノール抽出

試料20gを秤取し， pH を 9.0~10.0 ~こ調製したも

のl乙無水エタノール 30mlを加え，沸騰水浴中で、30分

間加熱して抽出したのち， 3 G 4ガラスフィルターを

もらいでロ過した.フィノレター上の残法を熱エタノー

ル 30mlで3田洗浄後，全ロ液右合わせたのち，エパ

ポレーターをちらいでエタノーノレを官去した.

(][) 酸加水分解

(1I)で、得fこ残留物l乙蒸留水約 100mlおよび濃塩酸

15mlを加え，還流冷却器をつけて誼火で 2時間加水

分解したのち， 50%水酸化ナトリウムをもらいて pH

を9.0-10.01乙司司主2レた.

(lV) 石油エーテノレ処理

(][)で

し， 石油エ一テノルレ居層号を少量の水で、洗i浄浄争争‘" i洗先j液夜を水j庖冒酌lに乙

合わせjた♂之乙こ.つぎに微量の石油エーテノレを除去するため

に，水層を煮沸した.

(V) クロロホルム処理

(lV)で得た水層を冷却したのち，クロロホルム 50ml

で 2回洗浄をおζなった.水層lこ混入しているクロロ

ホルムを除去するため水層を煮沸し，冷後，硫酸で中

手口した.

CVI) Adc10tt法によるメチレンブルー活性物質の

抽出

(V)で得た/(:}法を Abbott法lこよりメチレンブノレ

一活性物質を抽出した.乙 ζで青色を呈しないものは

ABSを合有しないものとした.青色を呈したものは

100mlのナス型フラスコ lこ移し，エノてポレーターをも

ちいてクロロホパノムを留去した.

(四) TLC によるクリーンアヅプ

(VI)で、1~}-tこ残留物の全量をシリカゲJレブレート J乙ス

ポットし，展開溶媒としてイソプロパノールをもらい

約 15c111展開した.展開終了後， ピナクリプトーノレイ

エローで発色した.標準ABSと同じ Rfの部分をけ

ずりとった. シリカゲ、ノレ中のABSを熱エタノーノレで

抽出し，ロ紙でロ過した.ロj夜をエパボレーターで留

去し，残留物の全量を再びシリカゲ、jレプレートにスポ

ットした.展開溶媒として，クロロホルム:メタノー

jレ:水=65:25: 4を使用し約 15cm展開した.次l乙

ピナクリプトールイエローを噴霧[ノ，紫外線下でオレ

ンジ色を呈する部分をけずりとり，熱エタノーノレで、抽

出し，ロ紙でロ過した. ロ液をエパポレーターで留去

し，残留物l乙1O~20ml の水をj]nえ定量用の試験溶液

とした.

4. Abbott法による定量

(VJl)で得た試験溶液の全量を分液ロート lこ移し，

Abbott法により ABSを測定した. あらかじめラウ

リノレベンゼンスルホン酸で、作成した検量線!こより

をもとめた. (Chart 1.) 

結果および考察

O中性洗剤使用後の野菜，果物の ABS残留実態

学校，病院，ホテルおよびレストラン等の飲食庖

で，中性洗剤を使用して野菜，果物を洗浄したのちの

Table. 1 Amount of ABS detected from fruit anc1 vegetable 

No.of Survey was 
Sample 

testec1 moc1e at 

Fruit 5 School 
Vegetable 16 

Fruit 3 Hospital 
Vegetable 9 

Fruit 2 Hotel 
Vegetable 7 

Fruit 1 Restraurant 
Vegetable 5 

Total 47 

AInount of ABS detectec1 (ppm) 

<1. 0 1. 0-5. 0 5. 1~ 10.0 10.0く
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Note : Figure in the table inc1icate the number of specimens 
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S ample (20 g) 

Added water (20 ml) 

Homogenize 

pf日~ 10 

209 

E‘X計tractedwi社thho叶te叶!汁thal引n01(30mlX 3， 60
0

C) 

Petroleum ethe1' layer 

Extracted with water 

Petroleum 'et11er 
laver discard 

Aqueo~ls layer 

Chlorofonn layer 

Extracted with water 

、Chloroform'layer
discard 

Fili町、ated

Evaporation of ethanol 

Re~idue 

Adcled COI1C. HCl 15ml 

I-Iydrolysis 

pH 10 (50 % NaOH) 
1へrashed with petro! eum ethe1' 

AqLleous 

washed with chloroform 

Aqueous layer 

Treated hy Abbott method 

1 Evap山 n刷川ofm

Residue 

~ r< (Thin layer: si1ica gel ¥ 1"' L C 1;':， U.;" '~J v L  • ~'UV~ b
VL

， ) 
ふ~ '-J ¥Solvent:iso一戸、opanolノ

Extractecl with hot ethanol 

Concentration 
(Thi吋11口.1laye1' : silica gel ¥ 

T L C 〔uSOdlhhMV刊vel氾e臼l川 : chlor促rofo口山叫i

65: 25 : 4 

Extracted with hot ethanol 

Determination-of ABS 
by Abbot t method 

Chart 1. Determination procedure appliecl in this investigation 
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残留実態調査をおこなつにと ζろ，結果は Table1. 

lこ示したとおりである.

乙の結果は昭和37年の食品衛生調査会20)および渡辺

ら山のモデソレ実験に照らして，実際の残存量は比較的

低い随を示した.

ホテルで、比較的高い値の 30ppmを示したものは，

衛生局の調査によると，野菜類をスライスし，かっ，

混和したものを，中性洗剤の溶液にひたしたのち，流

水で洗1出しているものである乙とが判明した.

現在，総合調査の一環として長期毒性についての研

究が進行中である ζ と，またABSI乙関する食品中の

残存基準が定められていない乙ともあるが，しかし，

食品添加物として定められていない化学的合成品であ

るABSが残存しない方が好ましい乙とは当然であ

る.したがってスライスしたのちに洗剤で洗浄するよ

うな不必要な使用は避けるべきと考える.

給食施設など計22件について，野菜，果物の洗浄l乙

使用していた洗剤濃度は 500ppm以下で使用していた

と乙ろが20件，他は 1，600ppm(学校〉と 1，730ppm

(病院〉であった.昭和48年4月28日厚生省告示第98号

の洗浄剤の使用基準 1で“脂肪酸系洗浄剤以外の洗浄

剤(もっぱら飲食器の洗浄の用に供される乙とが目的

とされているものおよび間型石けんを除く〉にあって

は界面活性剤の濃震が0.1%以下となるようにして使

用しなければならない"とあるが，とれに照らし合わ

せてみると 2件が過剰使用をしていた乙とになる.し

かし，使用洗剤濃度と食品中の残留量とは相関関係は

みられなかった.

0卸売市場の野菜果物類，市販ジュース類，炭酸飲

料水および漬物の中性洗剤の使用実態

野菜類が生産地から都内lζ搬入されるまでの聞に，

ABS による処理をほど ζ される可能性がある.そ乙

で，大根 2，かぶ 1，にんじん 1，やまいも 1，さつ

まいも 1，ひねしょうがし手庁しょうが 1，キャベツ

ムレタス 1，白菜 2，ねぎしみょうが 1のそれぞ

れの検体数について調査をお乙なったが，いずれから

も検出きれなかった.また飲料類として市販のジュー

ス5，炭酸飲料水10，および漬物〈一夜漬ー〉として白

菜 8 (原料 2，漬込中 3，製品 3)， きゅうり 4 (原

*オ.2，漬込中 1，製品 1)について調査をお乙なった

が，いずれからも検出きれなかった.

O食器洗浄後の溜水中の ABSの残留実態

飲食屈で、食器類を洗浄したのちの溜水，および付着

水中のABSの濃度を調査した， 1試料はおよそ20個

の食器l乙残留している水を集めたものであるが， AB 

Sを含有している洗剤で洗浄しているものからはすべ

て残留を認め，その含量は 5ppm以下が68%であり，

最高が 17ppmであった.

0皮膚病患者が使用していた洗剤濃度

広尾病院の皮膚科l乙通院している患者のうちで，手

指l乙皮膚障害のある患者が家庭でどの程度の洗剤を使

用しているか， 1日のうち朝夕の 2由について調査を

おとなった.使用濃度は各人まちまちであるが， 20検

体中 7検体 (4人〉が洗剤の使用基準l乙照らし合わせ

て過剰の濃度で使用しており，最高2，600ppmの濃度

のものもあった.

むすび

各種食品中の残留量， 1先i夜の濃度等について調査を

お乙なった結果を要約すると次のとおりである.

1. 学校給食およびレストラン等において中性洗剤

を使用して洗浄した野菜，果物のすべてから 0.1--32

ppmのABSが検出された.

2， 各施設が使用していた洗剤濃度は， 28検体中洗

剤の使用基準を乙えるものが 2検体あった.ほかはす

べて 500ppm以下であった.

3. 青果卸売市場における野菜類，市販ジュース，

炭酸飲料水，漬物およびその原料ーからABSが検出さ

れなかった.

4. 飲食庖等で，洗浄後の食器に残留している水か

ら最高 17ppm検出した.食器l乙付着している水の量

から考えて特l乙問題はないと思われるが，水切りを完:

全lこお乙なう ζ とが望ましい.

5. 広尾病院外来の皮膚病患者が使用していた洗剤

濃度は使用基準の 0.1%に照らして10人中4人が過剰

使用していた.

附記

〈本研究は昭和48年度当研究所研究課題「食品中のs

残留ABSI乙関する研究jとして実施したものであ

る).
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かん詰食品中の重金属に関する開究(第 3報〉

かん詰問かん時に生ずる切り屑について

im 島基弘* 冠 政光本 高橋尚子*

上村 尚キ 中里光男* 木村康夫'1ご

小林 I~字義料篠原 j皆料*鯉沼 夫ヰミ***

Studies on l旺etalsDissolved in Canned Foods 

Metal Fl'af!ments in Canned Foods 

MOTOHIRO NISHI]IMA*， MASAMITSU KANMURI*， SHYOKO TAKAHASHIヘ
HISASHI KAMIIVIURAヘMITSUONAKAZATOヘYASUOKIMURAヘ

HIROYOSHI KOBA Y ASHI料 ， TADASHI SHINOHARAキヰド ANDKAZUO KOINUMAれヰ土

Solubility of tin and 1ead into canned fruits after the opeing of the can had been discussed in 

the previous report. This report dea1s with meta1 fragments which fallen into canned foods when 

they are opened. The survey was conductecl on 600 cans ancl 10 with different sort of can openers. 

Results obtained are summarized as fol1ows : 

1) Amount of meta1 fragments founcl in a canned food after the opening has varied 0'""'-'12 mg 

according. to the sort of can opene1's used. 

2) These meta1 f1'agments we1'e slight1y solub1e in both a1'tificia1 gast1'ic ancl intestina1 juices. 

3) O1'a1 ac1ministration of 2-32mg of meta1 f1'agments into ac1u1t 1'ats weighting about 1l5g‘ dicl 

not develop any macroscopical changes in their internal organs. 

まえがき

かん詰食品は保存性が高く，大量生産に適し，また

輸送，保管等の有用性から今後ますます消費量の増大

が見込まれる1)

昭和48年春IC，かん詰中[こ金属様物質が混入してい

るとの苦情が発生した.それについて調査をおこなっ

たと ζ ろ，かん詰を開かんする "t~1c.食品1=1=11こ切り屑が

搭下する場企があることが判明した.切り屑について

の報告がほとんどないため2，3)， かん切りと切り屑の

関係，切り屑の胃液ならびに脱出での溶解性，切り屑

の消化器系への影響などについて検討をお乙なったの

で，その結果を報告する.

ヰ東京都三LJ~(ï生1131究所生活科午:部食品研究;]";:1
林東京都立ii¥¥j生研究所毒性部約足立(JJfe先fl

160 京京 -líl~新日三百人111J 3-24--1 

*' Tokyo lVletropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho， 3 chome， Shinjuktトku，

Tokyo， 160 ]apan 
ホヰミ牛東京都食品iJL悦諜

ヰヰミネコド東京Mj¥食品衛生課

実験方法

1.試料

( 1 ) かん切り:家庭で一般に使用しているかん切

り9種類，ならびに苦情者の使用していたかん切り 1

J重野jをもちいた.

(11) かん:Table 1. に示したサイズのもので内

容物を入れないで蓋をしたもの(以下だ気かんと云

う〉

Table 1. Various Kind of test cans 
(cm) 

Type of Can Diameter High Circumference 

Tall can 5.5 13.2 17.3 

Regular can 7.5 5.0 23.5 

Baby can 5.5 4.5 17.3 

Ova1 can 12. 8x8. 6 2.2 34.0 

2. 装置および試薬

( 1 ) 原子i吸光分光光度計:パーキンエルマネ土製

403型

(11) ポーラログラフ:柳本P8
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Photo. 1. Various kind of test can openers 
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(直〉 電子顕微鏡 (ScanningElectron Microsco-

pe) :日本電子製 JEM  100B走査型電顕はより撮影

をした.

(百〉 人工胃液(第一波〉および人工腸液(第二

液)4):第八改正日本薬局方崩壊試験法の項に準じた.

(V) 試薬はすべて特級品をもらいた.

3. 各種かん切りによる切り屑の測量法

空気のかんを水で、洗織し乾燥したのち Photo1. I乙

示すかん切りで、開かんした.かん内lこ落ちた切り屑は

パラフィン紙に集め，化学天秤で秤量した.

4. 切り屑および切断面の形態

切り屑および切断面は接写で撮影したのち電子顕微

鏡用ガラスプレート上l乙銀ペーストで接着させ，さら

に試料台l乙固定し，金蒸着を施したものを鏡検した.

またかん内面については関かん時l乙生じる塗装の削れ

(きず〉を観察した.

5. 人工胃液および人工腸液による切り屑の溶解性

人工胃液および、人工腸液それぞれ200mllC.切り屑約

200mgを精秤したちのを投入レ(液温37
0
土20

) 水浴

中で保温し，スターラーで 3時間援持したのち上澄液

を試験j容i夜とした.

( I ) 人工胃液および人工腸液中のスズの定量法

(ポーラログラフィ~)

試験溶液200mlをロ紙でロ過し，ロ j夜を濃縮乾回し

たのち諜硫酸 5mlおよび支持電解法(1N一塩酸〉を

加え、正確に 20mlとしてポーラログラムを作成し

た.また同時に作成した検量線lこより定量した.

(ll) 鉄の定霊法(原子吸光法〉

試験溶液 5111ll乙10%塩酸ヒドロキシルアミン 1ml

を加え，水で全量を 10mlとして原子吸光で測定し，

同時に作成した検量線l乙より定量をおこなった.

(貰〉 鉛，銅，亜鉛の定量法(原子吸光法)

試験溶液20mllこ諜硝酸 5ml，過塩素酸 1mlを加

え，水浴上で乾因したのち， 6モjレ塩酸 30mlをもら

い分液ロート lこ移しかえた.分液ロート l乙エチルエー

テル 50111lを加え， 15分間強振したのち静置し，水}習を

ピーカーに移した.エーテノレ層に 6モル塩酸lOmlを

加え， 5分間強振し水層はさきのピーカーに合せた.

ピーカーを加温して水j習中のエチルエーテルをj軍散さ

せ，冷却したのち約 50mlの水で分液ロートに洗い込

みBTBを指示薬とし， 1夜が緑色を呈するまで、濃アン

モニア水を加えた.それに10%ロッセル塩溶液 10m1，

l%DDTCi容j夜10mlを加え，振りj昆ぜたのち， 10 

分間放置し， M 1 B K 10mlを加え， 5分間探とう

し静置後MIBK層を分取した.そのMIBK居を原

子吸光により鉛，銅，亜鉛を測定し，それぞれ同時に

作成した検量線はより定量した.

6. 動物実験

( 1 ) 試料投与方法

体重 115.0土1.74gのラット 4週令を 1週間観察し

たのち，試料投与14時間前l乙飼料止めをお乙なった.

切り屑の体内移行時間については 1群 3匹とし，ゾン

デの先端を 1%ゼラチンで栓をして試料各 10mgをつ

めたのち，水道水3ccと共l乙経口投与した.また消化

器系への影響をみるために 1群8匹として各 2，4，8，

16，32mgおよびコントロール群を同様の方法で投与し

た.

結果および考察

1. 各種かん切りと切り属の量について

ベピーフード用のかんを各種かん切りで聞かんした

ときの切り屑量は Tabre2. I乙示したとおりであり，

同じかん切りで開かんした場合も切り方(力の入れぐ

Table 2. Amount of fragments in the canned baby food after opening 

Can Opener 
Amount of Fragment (mg) 

Average 

No. 1 0.5 0.6 0.8 0.7 0.5 0.6 

No. 2 0.1 。 0.2 0.2 0.2 0.2 

No. 3 0.4 0.3 0.4 0.5 0.3 0.4 

No. 4 0.2 0.1 0.1 0.2 0.1 0.2 

No. 5 。 。 。 。 。 。
No. 6 0.3 0.6 0.4 0.4 0.3 0.4 

No. 7 0.1 0.1 。 0.2 0.1 0.1 

No. 8 0.1 0.1 0.1 0.2 0.1 0.1 

No. 9 0.2 1.5 0.5 2.4 1.5 1.2 

No.10 1.1 0.5 0.8 1.2 0.3 0.8 
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Table 3. Amount of fragments in the 

canned food after opening 

Type of Can 
Can Opener 

Tall Regular Baby Oval 

No. 1 1.0 1.1 0.6 1.5 

No. 2 1.0 0.7 0.2 

No. 3 0.4 0.4 0.4 1.1 

No. 4 0.8 1.0 0.1 12.0 

No. 5 。 。 。
No. 6 1.0 2.8 0.4 3.2 

No. 7 0.9 1.1 0.1 1.4 

No. 8 0.6 0.3 0.1 

No. 9 1.0 0.7 1.7 

NO.10 0.9 0.5 0.9 0.6 

あい等)t乙よっても差があるように思われる.

No. 5のかん切りは外側を切るため，内側への切り

腐はなく， No. 9， No. 10については比較的多量で、あ

った.かんの形態による比較は Tabel3. tこ示すとお

りであり，各数(霞はそれぞれ 5かんの平均値を示し

た. Regularかんに比較して Babyかんは No.1，

No. 2， No. 4， No. 6， No.7， No. 8は屑量は少な

かった.一方 No.3， No. 9， No. 10においては切断

距離が短いにもかかわらず切り屑量が多いのはかんの

曲平(曲りの度合〉と刃の角度等が適していないため

と忠われる. Ovalかんと他の形のかんを比較した場

合，切断距離が長い乙とから切り屑量が多い ζ とは充

分考えられるが， No.4は関かんの際，抵抗が強く比

較的切り屑が大きく，量も 12mgと多かった.また一

線のものは全て曲率の少ない(曲がりのなだらかな〕

部分で、関かん不能になった.

2. 切り屑，切断面の形態およびかん内面の側面に

ついて

各切り屑の形態は Photo.2. iこ示したとおりであ

り，押し切り式かん切り (No.1， 2， 3，のでは比較

的粉状!こなり Photo.2-1，歯車式 (No.4， 7， 8， 9) 

Photo.2-2および電動式 (No.10)かん切り Photo.

2-3は比較的組長く，ねじれた形のものもあった.

さらに?と査型電顕により切り屑を拡大すると Photo.3

のような紋様が観察された.切断面は Photo.4 {，こ示

したとおりである.落下寸前のきり屑もあり，また塗

装面のはがれも観'奈された.側面については No.1，

No. 2. No. 3のかん切りでは Photo.5-(りにみら

れるような削れ(きず)が， また， No.4 1-こは 5-

( 2)にみられる削れが観察された. 乙れらについて

Photo.2. Metal fr・agments

Teble 4. Amount of soluble metal from 

fragment 

Artificial 
Juice 

Amount 0f 1¥1etal(9の

Sn Pb Cu Zn Fe 

Gastric Juice 0.35 trace trace trace 5.10 

Intestinal Juice 0.06 trace trace trace 0.47 

は切り屑中にも塗装部分が検出された.

3. 人工関液，人工賜液による切り腐の溶解につい

で

人工胃液および人工時打えによる切り屑の溶解性は

Teble 4. {こ示したとおっであり，人工胃渋において

は微量のスズおよび鉄が溶解したが，実i慌の金属落下

量から考えて，問題はないものと忠われる.
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Photo.3. Metal fragments 



:218 Ann. Rep. Tol-:yo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

Photo.4. Section of can 
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Photo. 5. The inside of can after opening 

4. 動物試験について

実験動物・・ラット:日本クレア wister系の雄を使

用した.

切り屑の体内移行時間についての結果は Table 5. 

K示したとおりであり，投与後 3時間で消化器系全体

l乙分散され，大部分が体外l乙初出される時間は24時間

以上かかる乙とが判明した.

消化器系の影響をみるために， 2， 4， 8， 16， 32n1g 

を経口投与し，ほほ消化器系全体iこ分散される 3時間

後の胃から直腸までの消化管lこ関しての肉眼的および

組織切片についての所見は，コントロール群l乙比べて

Photo 6. Dodeum tissue of adult rat after 

administration of metal fragments (32mg) 

特l乙異常は認められなかった. (photo.6) 

まとめ

かん詰を開かんする際l乙，食品中lこ落下する切り屑

の実態を調べたと乙ろ，次の事が判明した.

1. ヘッドの外側を切るかん切り No.5以外はす

べて切り屑が食品中l乙落下し，その量はu.1.....，12mgで

あった.かんの形態lこ適したかん切りを使用し，また

切れ味の良いかん切りを使用する乙とが必要である.

2. 切り屑の人工胃液ならびに人工Il易液による溶解

性から考えて重金属による有害性は無いものとおもわ

れる.

3. ラットを用いた急性毒性試験の結果，消化器系

における充血等の障害はコントローノレ群lこ比べ，ほと

んど差はみられなかった.

以上の結果，かん詰関かん時lこ生ずる切り屑は金属w

の溶解性，ラヮトによる動物試験，また切り屑の量か

ら考えて特に問題になるとはおもわれない.しかし本

実験において特に問題はないにしても，離乳期l乙多用i

するベビーフードかん詰等については全く安全である

との保障はない.また切り屑は本来的lこは混入物であ

ることから，食品中l乙混入する乙とはさけるべきもの、

である.そ乙で日本缶詰協会，その他関連協会等lこ本

実験をもとに勧告，指導をお乙なった結果，現在では

Table 5. Amount of fragment residues in digestive organs 

Time (hr) 
Organ 

1 3 5 7 9 12 24 32 

Gaster 十+ + + + 
PInytleosrtuiIs 11111~ 111iU111 十十 十十 + 十 十

Intestinum ilium 十十 十十 十十 十十 十 十 + 

Colont1e11nuunml ~ 
Intestinum rectum 

十 + ++ 十十 十十 十
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切り屑の生じないもの，または最小限度比止められる

かん切りについて研究中であり，さらにかんの形態に

ついても同様検討中であるとの回答を得た.
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DDTC-斑IBK抽出を利用する重金属の原子吸光同時分析法の検討(第 E報〉

マンガンの分析について

四坦 進宇田村行弘*真木俊夫中

山 田 洋* Il!鳥村保洋*木村康夫*

DDTC“MIBK Extl'action System for the Simultaneous Dete:rmination 

of Metals in Foods by Atomic 

Analysis of 

SUSUMU NISHIGAKI*， YUKIHIRO TAMURAヘTOSHIOMAKI*， 

HIROSHI Y AMADAヘYASUHIRO SHIMAMURA'ド ANDYASUO KIMURA* 

The heavy metals in foods has been determined by means of DDTC-MIBK method of atomic 

spectrophotometry in the previous report. 

However， Mn-DDTC chelate is unstable in MIBK， it is necessary for determination Mn to be 

carried out immediately after extraction. 

The addition of Al11monium nitrate improve time stability of Mn-DDTC in MIBK by eliminating 

the aqeous phase after the separation of water emulsified in the MIBK， without resulting in signifi-

cant impairment of sensitivity. 

The results indicated that an average recovery of 101 % and coefficient variation of 4.28% were 

obtained from the samples. 

需省 広司

第 1報1) において， DDTC-MIBK原子吸光法で食

品中の Cr，Cd， Zn， Pb， Cu， Coの分析を確立し一斉

分析に有効である ζ とを報告した.今回はとれら重金

属l乙Mnを組み入れ，食品中からの伺時ー定量lζついて

報告する.従来から， MIBK中の Mn心DTCあるい

はMn孔 PDCキレートは安定性l乙問題がある ζ とが知

~'tらていた2-4)このため， Mn-DDTCの MIBKl容i夜

は直ちに測定をしなければならない不便さがあった.

そζで， Jennらはめアセトン添加， Deanらはめア

セチノレアセトン添加により Mnの安定度を高めた.ま

たTakeuchi らはり抽出有機溶媒を種々変えその安定

性を検討しアミノレアセテート，ブタノーノレで、安定性が

得られ，田中らはめ水溶液による分析に切り換えてい

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

ず
ら).

われわれは Mnを他の金属と同時l乙，かっ正確に高

感度で分析できる方法の確立を目的とし9 少なくとも

抽出後数時間の安定を得るために種々検討を行なって

いたところ，硝酸アンモニウム添加がこの Mn・DDTC

の安定性を高める乙とが判ったので、基礎的な検討を加

えて食品への添加国収実験ならびに食品中のMnの分

析も行なった.

実験方法

1.装置

パーキンエJレマ一社製403型原子吸光分光光度計を

用いた.光源l乙は各々の金属単一中空陰極ランプ，バ

ーナーには長さ 10cmのスリースロ γ トノてーナー，空

気ーアセチレンフレームにより測定を行なった.

pHは目立一堀場M-5型ガラス電極 p日メーターに

よって測定した.

抽出実験にはスキーブ型分液漏斗を用い，イワキ製

シェーカーで振り混ぜて抽出した.

2. 試薬

Mn以外の重金属標準液調製は前報1)Iこ従って作製
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した. Mnは和光純薬特級金属マンガン(純度 99.99

%)を2N-硝酸l乙溶解し，イオン交換蒸留水(以下蒸

留水とする〉に溶かし，マンガン濃度~1 ， OOOppmの原

液を調製，乙の原液を蒸留水で希釈して 1ml中10μg

Mnを含有するj夜を調製した.

硝酸アンモニウム液:和光純薬特級試薬の 1%溶液

をあらかじめ 2% DDTC-MIBKで不純の重金属を取

り除いた液 100mllCっき， DDTC 2gを再び加えて使

用した.

3. 定量操作

前報の定量法l乙一部改良を加えた.すなわち，試料

5 ---10gをパイレックスピーカーに精秤し，赤外ラン

プで炭化後，電気炉 (5000C)で一昼夜灰化する.灰

化不十分の場合， 2N-硝酸5mlでj閏し，ガラス棒でつ

ぶし，赤外ランプ下で乾回したのち再び電気炉で灰化

を進める.灰化後， 2N山硝酸5.......10mlを加えて蒸発

乾回し，ついで2N-硝酸 10mlを加えて10-20分放置

する.次l乙 5~ら過硫酸アンモニウム 1ml を加え， SSG 

アンモニア水(1-2)で pH4IC調製，直ちに時計

皿でふたをして15分間沸騰水浴上で酸化を進める.酸

化終了後，放冷して100mlのスキーブ型分液漏斗比移

し，30---40mlの蒸留水を数回l乙分けてピーカ{中を

洗い，洗液を分液漏斗l乙合わせ， IM-酢酸，酢酸ナト

リウム緩衝液 pH5.0を 5ml加え全量を60mlとする.

1%硝酸アンモニウム含有 2%DDTC i夜5mlを加え

て3分間放置， MIBK層を分離，原子吸光用検液と

する.同様にして空試験液をつくる.

測定条件

Mn単一中空陰極ランプ(日立製〉

波長 2，795ALamp Current 15mA 

Slit Width 4を用いた.

実験結果

1) lVlnキレートの生成および抽出に対する条件の

検討

Mn-DDTCキレートはMIBKI乙抽出されるが MIBK

中での安定性はきわめて悪く乙のままでは実用分析に

役立ない.われわれは Mnキレート抽出の塩析効果，

協同抽出の効果として硝酸アンモニウムがとの役目を

十分にもっていることをみい出したので， Mn-DDTC 

キレートを MIBK1乙抽出する pH等安定性の諸条件

を検討した.

2) pHの影響

Mnと DDTCの反応や生成抽出キレートの MIBK

抽出の至適 pH域を失日るため，抽出された Mnと:pH

の関係を調べたところ， Fig. 1. Ic示す通り pH4....，8

の範国で最大かっ一定値を示した.クロムの pH域も

考躍して以後 pH5で抽出することにした.
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Fig. 1. pH Dependence of Extraction of 
Mn from DDTC-MIBK System 

3) Mn-DDTC抽出率における硝酸アンモニウム

濃度の影響

硝酸アンモニウム濃度変化により Mn-DDTCキレ

ート抽出にどのように影響するか検討したところ，

Fig.2. I乙示すように 1-10%では Mnの抽出率に影

響がなかった.以後 1%溶液を用いるととにした.

% 
100可 -Q一一一一。一一一-0一一一ールサ
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・.... ..... 
c百
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口

さ 70
U 
6 
I-t L 

"t{ 0;' 
同 。

ヱ ヱo(出}3 タ

concentration.of N H4N 03 

Fig. 2. Effect of Concentration of 
NH4N03 on the Extraction Ratio 
of Mn DDTC Complex 

4) DDTC 添加後の放置時間による Mn-DDTC抽

出率への影響

1%硝酸アンモニウム含有 2%DDTC液でMnと

キレート化を行ない， 1， 3， 5， 10， 20分各々放置し

て Mn分析を行なったところ， Fig.3. 1こ示すように

3，....， 5分の間で一定値を得た.以後 3分放置を用い

た.
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ヱ

。

で調製し pHメーターで pH5.0 I乙合わせたものにつ

いて Mnの経時変化を 5時間まで調べた.それを Fig

5.1C示す.標準溶液，検液いずれも 2%DDTCのみ

でキレート抽出したものについては安定性が著しく悪

くすでは 1時間経た時点で吸光度の低下を示した.

一方， 1 %硝酸アンモニウム合有 2%DDTC拍出

では標準溶液，検液また緩衝液， pHメーターいずれ

の pH5.0調製においても 3時間経過後までは吸光度

の低下はみられなかった.したがって，キレート抽出

等安宏性i乙おける緩衝液の影響も考えられたが， Mn 

の安定性にはわれわれの用いた酢酸，直下肢ナトリウム

5) Mnの定量範囲と検量線

以上の検討の結果をもとにして Mnの定量条件を 3

のように定め， Mnの濃度と抽出キレートの Mn吸光

度との関係を謂べたと乙ろ， Fig4. I乙示すように 0---

1. OpgMnjml において原点を通る直線関係が得られ

た. *~出限界は0.02μgjml であった.

6) 硝酸アンモニウム添加によるl¥1n-DDTCキレ

ートの安定性

Mnの探準溶液10μg，検体としてグレープジュース

を用いて各々 1%硝酸アンモニウム含有 2%DDTCと

2%DDTCで抽出を行なったもの，更にグレープジュ

ースについては，酢酸，酢酸ナトリウム緩衝液pH5.0

で調製したものと， 2N-硝酸，アンモニウム水(1→ 2) 
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Effect of NH4 N03 on the stabi1ity of Mn嗣DDTCComplex in MIBK 
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Fig.5. 
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手友街液は関与していない ζ とが判った.また硝酸アン

モニウム無添加の両方の pH調性における吸光度低下

i乙差がみられたが，今回は乙の点について検討を行な

っていない.なお標準溶液の点線は放置の影響を観察

したもので， 5時間まで吸光度が一定している標準溶

液はその測定する時点で毎回作製したものである.乙

の乙とより実際検体の測定l乙際して， 3時間以内l乙測

定を終了する乙とが望ましい.

7) 食品中への添加回収実験

粉ミルク 5glこMn標準液， 1， 2， 3， 5μg各々添

加し， 3の操作l乙従い田収実!換を行なったと乙ろTabel

1. 1(.示すように99~103%の回収率を得た.

Table 1. Recovery of Mn in milk powder 

Sample 

found(μg) 

Recovery( % ) 

Mn added(pg) 

Nil i 2 3 5 

2.0 3.0 4.05 5.05 6.95 

100 103 103 99 

8) Fe(11l)イオンの影響

食品中氏混入してくるFe(111)が Mnの分析にどのよ

うに影響するか，粉ミルク l乙Fe(111)として100，200， 

250， 500， 800， 1，000， 2，000pg各々添加し， 3の分

析をしたところ Fig6. に示すようにFe(l11)500μgま

での共存は無視できた.なお，前報分析法による一斉/

分析を行なうにあたり 1，OOOpgまでの Fe(111)の共存は

定量l乙影響がなかったが， Mnも組み入れた本分析法

では Fe(111)の共存500μg以上で、は影響があらわれた.

→一一 ¥ 

、

100 ;;00 lO.OO 200011.1]; 

Fe (工工工) added 

Fig. 6. Effect of Amount of Fe (III) on 

the Extraction Ratio of乱1n

9) 添加実験における分析と精度

試料としてグレープジュース 5g1(. Mn襟準液5μg

を添加し， 3の操作に従い Mnの定量を行なったとこ

ろ， Table 2. Iこ示す値を得た. 5田のくり返えし精

21，変動係数4.289らであった.

Table 2. Precision test on grape juice 

Mn added(μg) found(μg) 

5 5.0 

1; 4.9 

1; 5.1 

// 5.0 

1; 4.5 

Average 4.9 

S.D. 0.21 

Coefficient of Variation 4.28 

10) 食品中の Mn分析結果

本法を用いて魚類，貝類，粉ミルク，グレープジュ

{ス等について分析した一部を Table3. に示した.

Table 3. Analysis of Mn concentrations 

in several foods 

Mn(ppm) 

Sebastes iracundus 0.19 

Striped marlin 0.17 

Broard swordfish 0.12 

Beryx 0.20 

Red crab 0.50 

五在irushell 0.17 

Arkshell 0.17 

Milk powder 0.40 

Grape juice 1.14 

(Wet weight) 

考察

Deanらs)が述べているアセチノレアセトン説も 9 わ

れわれの硝酸アンモニウム添加ふ基本的!こは Mnと

他の重金属の交換反応、がDDTCとの閉lこ行なわれ，

Mnのみがより水屑lこ移る現象をF方いでいるものと思

われるの. 更にアセチルアセトン添1mlこよる安定性の

増加は Mn“DDTCキレート中の親水性を示す 2水和

分子を置き換え，より親油性にするためと述べてい

る.おそらくわれわれの硝酸アンモニウムも何んらか

の形でこの説を支持するものと忠われる.

結言

前報の DDTC-MIBK法1(.1%硝i段アンモニウム含

有 2%DDTC-MIBK抽出Jこより 3時間まで Mnの定

量l乙は影響がなかった.
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生体試料中の総水銀の迅速分析法

田村行弘牢真木俊夫*山田 洋*

l鳴村保洋*西塩 進本木村康夫*

A Rapid Method for the Deter酷 inationof Mercury in Biological Sample 

YUKIHIRO T AMURAヘTOSHIOMAKI*， HIROSHI YAMADA*， 

Y ASUHIRO SHIMAMURAヘSUSUMUNISHIGAKI*， AND Y ASUO KIMURA* 

A rapid precise method for routine determination of total mercury at microgram amounts in 

biological sample， fish and other food products is described. 

The 1110thod is as follows. : Biological sample were digested with vanadium pentoxide-catalzed 

nitric-sulfuric acid in boiling water bath. Mercury which were vaporized by addition of stannous 

chloribe were measured by fla111eless at0111ic absorption spectrometry in the unique method used 

with syringe to transfer into the cell. 

The results indicated that an average recovery of 98.5% and variable coefficient of 1. 7% were 

obtained from sal11ples added inorganic and organic l11ercury cOl11pounds at levels fr0111 0.3 to 2 ppm 

of mercury. 

This digestion method was c0111pared with the official A. O. A. C. Method and the Oxygen-Flask 

combution method. These results agreed very closely. 

On a routine basis， 2 analists can analyze 1110re than 50 sa111ples a day. 

緒日

総水銀の定量法として，フレームレス原子吸光分析

は，高精度，高感度の利点を有するため広く使用され

ている.乙の方法で分析するための水銀気化法は，還

元法1)や酸化燃焼法日〉など数多くの手法があり，ま

た生体試料等の前処理l乙も湿式分解ト7) や乾式分解8-

，10)など，種々の方法が報告されている.

これらの方法には，それぞれ一長一短があるので，

多数の検体を迅速かつ精度良く処理できるルーチンワ

ークに適した方法をつくる目的から，いくつかの方法

について比較検討した.その結果，五酸化パナジウム

を触媒とする硫硝酸分解法山と，還元気化した水銀蒸

気を注射器で吸収セル内へ導く方法11-13)の組合せに

おいて，食品あるいは生体試料中の0.01ppl11以上の水

銀分析に適した迅速分析法を確立したのでここに報告

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Labratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

する.

実験の部

試薬

硫酸，硝酸:精密分析用

アルコール:試薬特級，エチルアルコール

五酸化パナジウム:試薬特級，粉末

シェウ目安アンモニウム溶液:試薬特級，飽和水溶液

塩化第一スズ溶液:試薬特級， 20仇 5N硫酸溶液

水銀標準液:試薬特級(和光純薬)， 塩化第二水銀

1. 354gを水!ζ溶かし，水銀標準原液 (l，OOOppmHg)

を調整する.用時，適宜 5N硫酸溶液で希釈して用い

プ
0. 

メチル水銀標準液:試薬特級(和光純薬)，塩化メ

チル水銀 0.125g を水l乙溶かし，メチル水銀標準原

液 (1，000pP111Hg)を調整する.用H寺，適宜 1%シス

ティン溶液で希釈して用いる.

装置

原子吸光装置:島津製UV201型

光源:島津製水銀放電ランプ

エアーポンプ:日本磁製産業製NS-l型
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石英セノレ:ガス用セ jレ，内径 1C111，長さ10cm

:ガラス製，栓付501111遠沈管 (Fig.

2.を参照〉

分解用容器:三角フラスコ，試験管

注射器:プラスチヲク製(採血用)， 10m1または 5

mL 

---l~コ日目

)
 

'
h
u
 

(
 

U) 

Fig.1. Diagram of the system for Hg deter-

mination 

(a)，(D charcoal， (b) stop cock， (c) silic-

one stopper， (d) disposable plastic syr-

inge， (e) Hg lamp， (f) 10Cl11 quartz cell， 

(g) detector， (h) recorder， (i) pump 

Fig. 2. Vessel for recluction of mercury 

分析方法

1. 浪IJ定条件

波長:253. 7mμ 

スリット Entrance1nm， Exit 2nm 

記録計:フルスケール 10mV，チャートスピー F

1. 25cmjmin，スケーノレ拡大x1，X2， X5 

エアーポンプ流量:0.71jmin 

2. 分解法

本幸I~では五段化パナジウム硫硝政改良法と AOAC

法および酸素フラスコ燃焼法の分解と比較した.

(1) 五酸化バナジウム硫硝酸改良法

試料吾ホモヲナイザーで十分にホモヲナイズし，そ

Fig.3. Apparatus of Shaker 

の 5g 以下を精秤レ(粉末または乾燥試料の場合は 2

g以下)， 100m1三角フラスコl乙入れ，0.5m1アルコ

ーJレを加えて十分に混ぜる.それに約 40mgの粉末五

酸化ノてナウムおよび 10ml硝肢を加えて良く混ぜ合せ

亜硝酸ガス発生後，沸騰水浴中lこ入れて10分間加熱す

る.冷却後，更に 10m1硫酸を加えよく振り混合し再

び10分間加熱する.その後 10m1飽和シュウ酸アンモ

ニウム溶液を加え，更に 5分間加熱を続ける.冷却後

水で 50111liこメスアップし分解溶液とする.同様に空

試!換をする.

(2) A.O.A.C ~去

(3) 酸素フラスコ燃焼法

試料をホモジナイズレた後，約 0.2gを薬包紙上{こ

精密にはかり，デシケーター(シリカゲ、ノレ〉中で一昼

夜放置して乾燥する.乙の乾燥物を吸収液(0.3%過マ

ンガン酸カリウム溶i夜.2N硫酸溶液(1: 1)) 40ml 

を入れた酸素フラスコ(薬局方第8i乙収載〉中で燃焼

し，振霊童後吸収液をメスフラスコ中l乙移す.酸素フラ

スコを20%とドロキシルアミン溶液 3消加えた硫酸

(25ー，85)で洗い， ~.先 i夜を i汲収i夜!こ合わせ分解溶液と

する.同様lこ空試験をする.

3. 測定法

O. 02.....，0. 3pgの水銀量の分解溶液を還元気化用容器一

中へ精秤し， 5 N硫酸溶液で希釈して 20m1とする.

ζの液l乙2m1の塩化第一スズ溶液を加えて，直ちに栓

をして振盤機l乙掛ける. 4分間振接した後，注射器を

用いて還元気化用容器中の水銀蒸気を正確l乙5.0m1採

り，直接原子吸光装置の注入口 (Fig.1. を参照〉へ

注入し，直ちにポンプを作動させ， 253.7mμ の波長

の吸収を測定する.同様l乙還元気化用容器中へ水銀標

準il交を採り，測定して検量線を作成し，乙の検量線よ

り水銀;豆を算出する.

木法の測定操作において， Fig.3. のような還元気
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化用容器立て(遠沈管立て〉をl反i毒機!こ取り付け，約

30秒の間隔で容器をj長還機!こ掛けて行く. 4分間振護ま

したものから順次取りだし，新たに振歯するものをか

わりに掛け，取りだしたものは，直ちに水銀蒸気を注

射器で取り，注入し測定するならば約20分間で， 30本

の容器中の水主I'hJllJ定が可能である

実験結果と考察

五酸化パナジウムを触媒とする硫硝酸分解法は，一

般の金属分所{こ用いられているが， Deitz等11)が初め

て水銀分析に取り入れた.

著者等は，乙の方法を改良!ノ，分解前lこアルコーノレ

を1JIlえ有機物の分解を促進させ，測定する[l寺の車硝酸

の影響を除くためにシュウ酸アンモニウムを加えた.

また分解容器は多量試料lこ100ml三角フラスコ，小量

試料には 50mlまたは 20ml試験管:を能い，分解溶液

より水銀を気{七させる容器lこ50ml遠沈管を使用し，

そのフタの部分lこFig.2. のようにガスクロマトグラ

フィー用シリコン栓が取り付けられるように改良し

た.また遠沈管内の気液相を平衡状態にするために機

械的lこ振議することにした.

1. 分解法の検討

(1) 分解温度の影響

出化メチノレ水銀 2pg(水銀として〉を 1%システィ

入溶液5ml1こ添加し， 100ml三角フラスコおよび250

ml メスフラスコに入れ，熱板上の調度を70~~1800 tこ

変化させ分訴をおこなって，その回収率について検討

した.

乙の結果 Fig.4. のように三角フラスコを用いた

場合!こは700~120~，メスフラスコでは140 0 まで， 100%

の凹収平が得られた. Deitz等11)の実験結果では1300

2.01- n
H
U
 

ハH
UI

 ~n 1.91-

官1.81-
口

..8 1.71-

51.61ー
にJ
H 

~ 1.51-
戸屯

にJ

-1 80 0 
む

己二

1.41-
1 70 

L一一一一 ! 

70 10り 120 140 160 180 'じ

一-Erlenmeyer flask 

.. ...Volumetric flask 

Fig.4. Effect of digesting temperature and 

recovery of mercury from added samples 
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~2000 まで回収率は100%あると報告しているが，著

者等の実験では， 1600

以との分解温度では回収率にや

や低下がみられた.また130つ以下でも 100%の回収率

が得られたが，乙れはアルコーノレを加え分解を促進さ

せたためと考えられる.

以上の結果から，分解温度は100
0で、十分でJうる.ま

た熱板は温度分布が均一でなく，更にフラスコとの密

活性が十分で、ないため温度吸収が惑いなどの欠点があ

るので、沸騰水浴を用いることにした.

(2) 分解時間と硫酸量

有機物lこ硝肢を加えるとまもなくアルコーノレと反応

して，亜硝酸ガスの発生が起こり分解が始まる.一般

に魚では 5分間以内で完全に国型物が消失するが，動

物の臓器や国型飼料では，やや長くかかるがほぼ10分

間で完全に間型物が消失するため，硝酸分解は訪日騰水

浴中で10分間とした.

硫酸添加後の分解時間は， Fig.5. のように 5~15 

分間で十分であったため10分間とした.なお少量;の試

f'olの場合lこは， 5分間で十分である.

添加する硫酸量と回収率の関連性について， Fig.6. 

に示したが，硫酸なしまたは11111添加では有機物の分

4 
(
次
)
炉、

む 50
〉。
にJ

<l) 

出

。 10 
1 
15 5 

111111. 

Fig. 5. Effect of digesting time after added 

H2Su! 

併が不十分なため回収半は低いが， 5 ~15ml 添加で

は100%の回収率が得られたため 101111とした.

。 10 15 ml 5 

Flg.6. Effect of H2S04 volumes 
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Table 1. Comparison of digestion 

wSaemigphlt e 
Found Hg level (ppm) 

Standard Digestion 

(g) Mean 

The official 10 0.410 
AOAC method 

Vvet Modified 

Vm2e0th5・oHd2504HN03 3 0.395 

Dry OCOx町ylFoeunrs flask 02 
tion method 0.398 

* Seven analyses 

(3) 分解法の比較

代表的な分解法である AOAC法，乾式灰化法で簡

便な酸素フラスコ燃焼法と，五酸化パナジウム硫硝酸

分解の改良法との三者間の分解法について，マグロ肉

を用いて比較した.

ホモジナイズしたマグロ肉を三等分して，各々の方

法で分解し分解溶液をつくったのち，各々の一定量を

採り，還元気化法の循環式を用いて水銀含有量を測定

しTこ.

Table 1. t乙示すように，同一試料(マグロ肉) 7 

検体の平均がAOAC法では 0.410ppm，酸素フラス

コ燃焼法で 0.398ppm，改良法で0.395ppmであり，

その変動係数は 2.0%，4.2%， 2.6~らであった.ζ の

結果について統計的処理をして，比較したところ，三

者間l乙有意差は認められなかった.また酸素フラスコ

燃焼法における高い変動は，サンプル量が少ないため

の誤差と考えられる，

2. 還元条件

(1) 液温と水銀気化量

塩化第二水銀0.1μg (水銀として〉を合む 5N硫酸

溶液 20mlを，還元した時l乙発生する水銀銀量と，そ

の時の還元溶液の温度の関係lこついて調べた.Fig7. 

S tandard solution 

;r 

Range* deviation 
(~ら〉

0.399........0.422 2.0 

O. 381~0. 407 2.6 

0.373........0.418 4.2 

l乙示すように， 150 _200 

にかけて大きな差がみられ，

200 _300

においては，やや上昇の傾向がみられるがほ

ぼ一定であった.乙の結果は，先l乙梅"1奇等14)の報告し

た結果と一致しており， 200_250において測定する ζ

とにした.

(日) 振蜜時間の影響

5N硫酸溶液および、調整粉乳の分解溶液20mlIL， 

水銀標準液 (0.1μg水銀として〉を添加したものにつ

いて，振重量機による振議時間を変化させ，その時の水

銀の気液相の分配平衡について検討した. Fig.8. I乙

840 
s 
b.o 
ロヨ301-
c，) 

』

む

B 20 
cn 

20 25 30
0

C 

Fig.7. Effect of temperature with reducting 
solution 

Aclclecl Hg cligested solution 

~ 20 
c;:s 
u 

~20 ・
C司

ぴコ
υ 
r:.n 

135  10 1 
ロ1m. mm. 

Fig.8. Effect of shaking time after added reducting agent 
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Table 2. Comparsion of precision between 

syringe technique and circulation of aera-

tion 

25， 1974 

定法問J乙有意な差は認められなかった.

幸良年界
パ

7
m釦f転民東

Standard 
deviation 
(9の

Rangeヰ〈

Found Hg level(ppm) 

Mean 
Methocl 

1
0日
ω
∞

2，0 0.975.....， 1. 000 0.958 Circulation 
of aeration 

1 

2.0 0.908.....，0.969 0.946 
Syringe 
techuique 

Circulation 
of aeration 

2.7 1. 86 ......，2.03 1.94 

2 

0.8 1. 93 ""，1. 96 1. 95 
Syringe 
technique 

* Six analyses. 

(例6の) 定量範囲

本報のj摂測具刻1定法で

示すよう lに乙， 水銀標準液l乙おいて 0.02--0.06μg，O. 

05--0.15μg， 0.1......，0.3μgの範囲内で直線性が成立し

た.また乙れらの変動係数は 1%以下であり再現性も

良女子であった，

〉ぞ

ー

50 ~ 。
ζ) 

之J

出

401-

。

-1100 

5%  4 3 2 0.5 1 

Effect of tin (II) chloride concentra-Fig.9. 

tion 

0.3 

501-

L一一一一」一一一一_-
0.1 0.15 0.2 
:¥Iercury (，lIg) 

Fig.11. Calibration curve using the proposecl 

mεthod 

e 401-

~301-
F古

"" ;... 201-
"" ('j 
J) 101-

。一一一一一0一一一一C一一--0

60 

g 
伝

営40
Tてコ
6 
Q) 

h 

告201-
u 

ぴ〕
3. 本法における再現性

マグロ肉をホモジナイズし 2等分して，一方はホモ

ツナイズした当日，他方は冷凍保存しその三日後lこ，

各々本法で分解，測定した.その水銀含有量は， 8検

体平均当日のもので0.445ppm，三日後のもので0.413

ppmであり， その変動係数は1.7%と2.3%であっ

Tこ.

分析日を変えて同一検体について測定した値につい

て，統計的に処理し比較したが両者間lこ有意な差は認

められなかった.また変動係数も低い乙とからその再

現性は十分にある.

0.9 

示すよう J乙，いずれの場合6，3 -10分間の振議で一

定の水銀気化量を示した.そこで按謹時間は 4分間と

した.

(3) 還元剤の濃度の影響

(2)におけると同様に，水銀添加溶液J乙ついて，塩化

第一スズの量を変{じさせ，その時の水銀発生量を検討

した. Fig.9. ie.示すように0.5%以上の濃度で十分な

還元効果があることが明らかとなったので，本実験で

は 2%とした.

(4) 通気流量の影響

水銀蒸気を吸収セル内へ送入し，通気測定する際の

空気流量について検討した.乙の結果0.3-0.9l/min 

の範囲で一定の吸収が得られたが，0.3と0.9l/minに

おいては， くり返しの変動係数が大きいため，本実験

では流量を 0.7l/minと規定したた.

0.3 0.5 0.7 

Flow rate l/min. 

Fig.lO. Effect of air-flow rate 

。

(5) 注入式と循環式測定法の精度の比較

本報の分解法で、分解した粉乳分解液l乙，水銀標準液

の濃度を変えて添加して，その各々を 2等分し注入式

と循環式測定法でくりかえし測定してその値について

比較した.乙の結果についてTable2. I乙示した.乙

の測定値について統計的処理をして比較したが，両誤IJ
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Table 3. Reproducibility of the proposed method for determination of Hg in Tuna 

Sample weight(g) 
d
 

e
 

v
d
z
 

a
v
d
 

D
d
 

n
 

a
 

Mean 

Found Hg level (ppm) 

Range三〈

Standard 

3 0.445 

3 0.413 

ネ Eightanalyses. 

0.433"'-'0.456 1.7 Just 
homogenized 

2.3 On the 3rd clay 
after homogenized 

0.396"，-，0.424 

Thble 4. Recovery of methyl mercury Chloride and mercuric chloricle acldecl to tuna， 

rice， and modifiecl milk powder using the proposed method 

Sample S、vae(mzggp〉hlt e EtIme(pI1Cp31umザry 〕zn sa 

Tuna 3 0.310 

Tuna 3 0.378 

Added Hg (μg) Recovery (9の

MeHgCl HgC12 Mean Rangeキ
Standard 
deviation 

1 96.1 92.3........98.9 2.8 

1 96.8 94.4........98.。 1.8 

2 98.2 97.0........99.6 0.9 

2 101. 6 94.9~106.3 2.0 

6 100.7 98.7........103.2 1.6 

6 100.8 98.5........102.1 1.3 

1 100.1 97.4~102. 0 1.6 

1 100.5 98.1........102.6 1.7 

1 95.7 94.1........98.1 1.7 

1 94.5 92. 6~97. 4 1.8 

Average 98.5 1.7 

Rice 0.01 1 

Modified 

milk powder 

て〉
o く0.005

~ Eight analyses. 

4. 回収率

マグロ肉，ヨif，調整粉乳について，メチノレ水銀およ

び塩化第二水銀を次の方法で添加し回収実験をした.

マグロ内はホモジナイズしたのち，その 3g tC 1μg 

2pg' 6pgの水銀を塩化メチル水銀はシスティン溶液

で，塩化第二水銀は水溶液で、添加した.また米は粉砕

したのち，調整粉手Lはそのまま 1gまたは 3gをはか

り， 1μgの水銀をマグロと同様に添加した.その結果

について Table4. 1乙示すが，試料中の水銀合室およ

び回収率は，各々 8検体の測定値の平均である.全体

の回収率の平均は 98.5%，変動係数は1.79るであっ

7こ.

なお，ヨiそのような粒状のものや国形の乾燥物は，粉

末lこするか，または十分に硝酸を浸透させたのち，分

解すると良い結果が得られる.また塩化メチ Jレ水銀

は，システィン溶液で添加すると，分f~~~前の出散を防

ぐζ とができ良い結果が得られる.

総括

水銀の迅速および高精度な分析法である五酸化ノfナ

ジウム硫硝酸分解改良法と，選元気化した水銀を注射

器で原子吸光セル内へ導きフレームレス原子吸光法

で，その吸収を測定する方法を組合せた本法の特長に

ついて要約すると，注射器使用の注入方式は，①循環

式と異なり，測光系のi先日採，排気の&、要がなく，簡便

で迅速な測定ができる.①循環式の場合，測光系l乙流

入して誤差の原因となる水分の除去装置が必要で、ある

が，本法はこうしたわずらわしい水分の流入がない.

分解法では ①分解所要時間が， 30分間で十分と従

来の方式と比較して著しく短かい.②多数検体の処理

が可能.@特殊な器具， としない.④魚、，

穀物，その他の食品，動物の臓器，血液および飼料等

に利用できる.

分析上の精度および再現性は，①回収率94.59るから

101. 6%，平均98.5%，②変動係数1.39るから2.89ム
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平均1.75{J 

以上のようである.

ζれらの特徴を持つ本法は，迅速かつ高精度で，

O.Olppm以上の水銀定量分析が可能なため， 多数検

体処理を必要とするルーチンワーク l乙適した方法であ

ると考える.

なお，多数検体の連続処理をする場合， 2人でペア

を組んで分好すると，分解容器l乙試料をはかり入れて

から p 測定終了までp 各試料ーを夕、、ブ、ノレで、分析しでも，

8時間で50t主体の処理が可能である.

付記

本卸究の概要は，日本食品衛生学会第27由昭和49年

5月16日で発表した.
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魚介類への微量元素の蓄積挙動の研究(第 1報〉

海水魚の筋肉中へのセレン蓄積と体重増加との相関および水銀蓄積との関連について
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Studies on the Behaviour of Accumulation of Trace Elements in Fishes (1) 

l¥fercury-Selen.ium Correlations in Connection with Body Weight in Muscle of Seafish 

SUSUMU NISHIGAKI*， YUKIHIRO TAMURAヘTOSHIOMAKIへ
HIROSHI YAl¥在ADA*，YASUHIRO SHIMAMURA* 

SETSUKO OCHIAI* AND YASUO KIMURA* 

This investigation was carried out on 279 specimens of 24 species of sea fish as tuna， marlin and 
the other common fish. 

The results obtained were as follows : Concentrations of selenium in fish muscle tissue kept con-

stant IeveIs regardless of their body weight， in spite of the fact that the mercury levels increase 

with an increase in their body weight， and these constant levels were obtained as 0.69土0.18ppm 

(n=105) in tuna， 0.62::/:0.15 ppm (ロ=72)in marlin except blue marlin and 0.48::/:0.17 ppm (n=60) 

in common fishes， and were the highest value in tuna significantly. 
Therefore， its accumulation did not correlate with that of mercury. 
These results suggest that selenium is likely to be one of the essential elemnts of fish. 

草者 E司

魚介類!こは，他の食品より多量のセレンが含まれ，

特l乙マグロは DryBaseで 5ppm と高い蓄積がある

がトペ魚肉中への蓄積ノTターンについては知られて

いない. 1972年， Ganther4)等がマグロ内で、飼育した

ウズラは，メチ Jレ水銀の毒性が軽減される乙とを提示

した中で，マグロ肉中のセレンは，水銀量が多くなる

に従ってその蓄積が増え，低水銀肉と高水銀肉の間の

2元素の差は，モJレ比で 1: 1であったといっている.

さらに Koeman5
)等は，魚介類のみを摂取する正常な

海獣の臓器から， 100ppmを越える多量の水銀と向時

l乙，モJレ比で、 1: 11(.相当する多量のセレンが検出さ

れ，両元素の聞には 0.932という高い相関がある乙と

を報告している.古くは水俣病発生当時，死亡した患

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku担 1，

Tokyo， 160 Japan 

者や，猫，鳥の臓器から多量のセレンが検出され，一

時は標的因子と疑われたが，発病していない猫l乙も，

擢患猫と同程度の蓄積が認められ，乙の致死量を起す

セレンの存在は謎とされていた.しかし，さきの Gan-

ther4
)等のほかに，セレンが水銀毒性軽減l乙有効で、あ

るふりという報告も見られ， ζの両元素の生理学上の

相関がクローズアップされてきた.

そこで，乙れらの元素の摂取源で、ある魚介類中への

蓄積ノTターンを把握する乙とが必要であると考え，と

れらの知見から，人為汚染の考えられない高水銀魚の

マグロ，カジキを主体に，外洋の一般魚、も含めて，体

重増加はともなうセレンの筋肉中への蓄積)~ターンと

水銀蓄積との関連について調査をおこなった.

本調査と並行して，東京都公害対策専門委員会水銀

保健対策分科会の昭和48年度の調査も実施したので，

水銀関係については，その詳細を別報8)にまとめて報

告しておいた.

調査の部

1. 検査試料

1973年 2月から1974年 3月までに東京築地中央卸売
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市場l乙陸上げされ，捕獲海域の判明しているものを採 子吸光法10)を使用した.

取した.マグロ，カジキ類は，太平洋，インド洋で捕 (3) メチル水銀……FDA法lこ準拠した別報11)の方

獲されたもので，内臓，背ピレ，仁iばしを除去された 法を，分配抽出時の減量比を若干変更して分析をおこ

体重を測定し，一般魚、は同一海域で捕獲されたものに なった.本法での平均回11文平は約809らであるので，側

ついて全体重を測定した. 定値を 0.8 で除して補正した.またメチルァl(~Hの値
本調査で試料ーとした魚類は， 24種 279検体である. は，水銀として探示してある.

なお，分析するまでは -200

で凍結して出'蔵し，分 なお，別i乙試料中の水分も測定したが，それぞれの

祈時l乙解凍して血合の付着しない筋肉をホモツナイズ 魚種の各個体について，ほとんど差が認められなかっ

したものについて試験を行なった. たので，本報の分析値は，すべて WetBaseで示し

2. 検査法 てある.

(1) セレン・…・・過塩素酸，硝酸で分解し， 2， 3-:; 調査結果

アミノナフタレンを使用した壁光光度法9) で分析し 1) セレンは，魚体の小古い時点から水i誌をはるか

た Iこ上回る0.5ppm程度の蓄積が見られ体重増加にとも

(2) 総水jU~" .…五酸化ノてナジウムを触媒として硫硝 なう上昇はほとんど認められず，定常状態が保たれて

践で分解後，還元気化注入方式によるフレームレス原 いる. (クロカワカツキを除く.)

Table 1. Selenium and total mercury levers in muscle tissue of fish. 

Species Body we(ikghgt 〉
Se (ppm) 日g (ppm) 

n Range Range Mean Range 

Big-eye tuna 27 55""，105 0.41""，1. 40 0.85 O. 07~2.31 

Yellowfin tuna 43 2.6-72 O. 30.......__0. 74 0.56 0.10~ 1. 10 

い口口C甘 Bl uefin tuna 25 1. 0-120 0.55"，-，0.84 0.71 0.11"'-'0.87 

Southern bluefin tuna 10 19. 6~95 0.60""，1.10 0.82 0.26，，-，1. 25 

Albacore中 4 7.0""，7.5 0.41""，0.79 0.59 0.09"'-'0.36 

Eh d gZ s 

Striped marlin 59 24"，-，97 O. 32~ 1. 00 0.64 0.03"，-，1. 92 

Swordfish 13 30""，300 O. 31~0. 78 0.55 0.09~2. 03 

Blue mar1in* 38 50"，-，238 0.51"，-，2.45 1.10 0.02'"'-'13.02 

EU日3gH U 5 
Matsubara stingrosh 2 3.0~4.2 O. 55~O.60 0.58 1. 53~ 1. 69 

Big eye 2 6.7""，7.8 O. 39~0. 55 0.47 1. 19~ 1. 32 

Beryx 2 1.3""，1.6 O. 61~ 1. 22 0.92 O. 89~ 1. 14 

-出而F「・で4FJ幽Pb" E 吋

Rock-fish 5 2.6""，4.9 O. 45~0. 85 0.65 O. 52~ 1. 1<1 

Goosefish 4 1.0-17 O. 37~0. 57 0.46 O.ll~O. 96 

Moricl-fish 8 1. 12，.....，2.3 0.20-0.45 0.38 。圃 18~0. 57 

Drum 2 0.75.....，1.15 0.45-0.54 0.50 O. 22~O.29 

島 Taiu8 10 O. 32~vO. 48 0.42 0.12~ 1. 77 

幽Wω〉ω F・44 

Japanese sea-bass 6 0.55.....，1.8 O. 34~0. 51 0.44 0.09~0.24 

Etelis carbunculus 2 1.4，...，1.65 0.43-0.45 0.44 0.14~0.16 

冨仕ロυ いω 

Mackerel 3 0.35.....，0.5 0.51.....，0.55 0.53 0.04-0.08 

Flute mouth 4 0.15.....，0.3 0.28-0.36 0.31 0.02-0.07 

Theragra chalcograml11a 3 0.95-1. 05 0.23-0.30 0.26 O. 02，..._，0. 04 

J k o 
Flounder 3 0.25，....，0.7 0.61-0.91 0.79 0.04 

Spanish l11ackerel 2 1.3....，1.5 0.52-0.55 0.54 0.02-0.03 

Jack l11ackerel (small) 2 0.01-0.04 O. 45，._，0. 56 0.51 0.02 

市 exceptfrol11 statistecal analysis. 
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乙の定常値は，マグロ類0.69土0.18ppm (n= 105) 

カジキ類0.62土 0.15ppm(n=72)， その他の沿岸魚、

0.48土0.17ppm(n=60)で，マグロ・カジキ類が， f也

の魚種より有意に高い定常{直を示した. (Wet Bese) 

2) セレンの蓄積は，水銀との関連は認められな

し'¥

3) 同魚種，同体重のもののセレン含有量の個体差

は，最高4倍のものが認められたが，ほとんどのもの

は， 2倍以内に納まっている.

4) メチル水銀としての含有率は，魚種や魚、体重の

増加に関係なく総水銀の80%以上を占めている.

考察

水銀は別報8) 1乙詳しく報告したとおり，いずれの魚

種も体重増加に伴って，その蓄積が増加する.とれに

反してセレンは， Fig. 1. 1[.見られるように体重との

回帰直線は，ほとんど平行か，むしろ下降の傾向が認

められ，定常状態、を保っている乙とが観察された.

乙のうち，インドマグロとクロマグロだけは，存主計

上からは体重との聞に相関 (Pく0.01)が認められて

いるが，その上昇傾向はわずかであり，魚、体が小さ

く，水銀量も O.lppm以下を示している時点から 0.5

ppmと， ζれをはるかに上回る高い値を示し，その他

の魚種と同様に，高いY軸との交点を持っている.海

水中のセレン濃度は，水銀と同じく O.lppb位とされ

ているにも拘らず，魚、体の小さいうちから 5，000倍に

も濃縮されて魚肉中に存在しているととになり，体重

との相関を持って原点付近から上昇する水銀の回帰直

線とは異質の相関といえる.したがって，乙のインド

マグロとクロマグロも，巨視的な観点から定常状態が

保たれていると考えてよい.

また，ビンナガは体重の差がせまく，統計処理をす

るのに適当な体重分布の資料の入手が困難であったの

で，分析値だけを Table1. 1[.示しておいた. しか

し，セレンの合有量は，他の同属魚、と大差がない乙と

から，乙れらと同様に定常状態にあると推定される@

したがって， ζれらの値は，調査結果に記した定常値

の計算J乙組み入れである.

乙のように，高水銀魚も低水銀魚、も，魚、体の小さい

うちからその筋肉中に約0.5ppm程度合まれ，定常状

態を保っているというととは，セレンが必須元素であ

るためと解され，第E報12)1乙報告しておいた銅や亜鉛

と同じ蓄積ノTターンを示している.また Cross等13)

もセレン以外の多くの元素を調査しているが，われわ

れの調査結果と同様に鉄，マンガン，銅，亜鉛などの

必須元素はζの傾向を示している.

さらにマグロ類が他の魚種より高い定常値を有すあ

のは，運動量や成長速度が大きいためか，その他の理

由による生理的要求量が多いためであろう.また，イ

ンドマグロのように上昇傾向の見られるものも，魚、体

が大きくなる程その要求量;が増加するためと考えられ

る.

ついでセレン蓄積と水銀蓄積との関連であるが，セ

レンが定常値を有するので， 当然相関はなく， Gan-

ther4
)等のいっているような当モル比で、の 2元素の増

加は見られなかった.乙のことは，水俣病発生当時，

上回14)や喜多村山が分析した水俣湾やその他の海域の

魚肉でも，十数体のうちサパの一体を除いてすべて

0.7ppm以下であり，この分析{直には水銀量が併記さ

れていないが，少なくとも水俣湾のものは相当量の水

銀が合まれていたはずであるのに，どの海域のものも

同じ程度の値を示し，われわれの調査で得られた定常

値の変動範囲1[.，おさまっていてiセレン蓄積と水銀

蓄積との関連がない乙とを裏付け，水銀!こ付官遣しない

ととを物語っている.

なお，一般魚、では同一海域で捕獲したもので適当な

体重分布のものを集めるのが困難であったため，ヒゲ

ダラ，スズキ，アンコウの 3種については統計処理が

されているが，その他のものについては，分析値を

Table 1. に掲げておいた.ζれらの値も大きな変動

を持たないと見て，定常[車の平均算出l乙組入たであ

る.

また，クロカワカツキの体重と水銀量が極端に高い

もの1[.，定常値の変動を大きく上回る 2ppmというセ

レンが検出され，特殊な魚種と考えられるので，今後

300kg程度の大型のものをいくつか集めて資料解析を

した方が良いと考え，統計計占処理からはずず、してあるが，

乙のf魚争

近年，続々と出されたセレンのメチノレ水銀の毒性軽

減l乙関する報告16)-21)や，前述の Ganther4)，Sti11ings7) 

等の報告から今調査で得られた魚肉中の定常値の約

0.5ppmというセレン量は，毒性軽減の有効量である

と考えられ，非感染の魚介類摂取はともなうメチル水

銀の人体蓄積は，メチノレ水銀単独毒性と評価を変えら

れる可能性もある乙とが示唆される.

ζのことは，東京都をはじめ各所で発表されたマグ

ロ魚船員の毛髪1[.，従来，水俣病の発症低限とされて

いた 50ppmを越える量が検出されたが，臨床的l乙異

常が認められない事実，また正常な海獣や水俣病発生

当時の正常な猫の臓器中のセレン異常蓄積の事実から

考えても，無謀な推測とはいえない.
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総括

魚、肉中へのセレン蓄積は，体重増加との問l乙相関は

認められず0.5ppm程度の定常植を保持していて，水

銀蓄積l乙付随した蓄績を示さない乙とが観察された.
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魚介中の微量元素の蓄積挙動の研究(第E報〉

海水魚、の肉中の銅および亙鉛含量と魚体重の関係

西垣 進本田村行弘=ド真木俊夫中

山田 洋中嶋村保 j羊中木村康夫*

Studies on the Behaviour of Accumulation of Trace Elements in Fishes (日〉

Relation Between Body稿Teight aud Concell1tration of Coppe:r 

and Zinc in躍uscleof Seafishes 

SUSUMU N1SHIGAKI*， YUK1H1RO TAIVIURAぺTOSHIOMAKI*， 

H1ROSH1 YAMADAヘYASUH1ROSH1MAMURAキ ANDYASUO K1MURA':' 

Concentration of heavy metals in fish gives rise to public discussion now a c1ays. 

It is the pu1'pose of this paper to point out that the concent1'aion of Cu， anc1 211 remainec1 COll-

stant 01' 1'athe1' deC1'eased with inC1'easecl body weight of tuna and sworc1fish， ancl that the concentra-

ti011 of Hg inc1'eases. 

These 1'euslts indicatecl the existence of variation ill accumulatio11 patterns of the trace metals in 

muscle of those species as a function of body weight. 

1n addition， concel1tration of C1'， Cd， Pb， and As in muscle of seafish are shown in Table. 

古着 に司

最近，魚肉中の各種重金属を分析した報告が多くみ

られる 1-4) しかしながら，現時点での魚肉中の各種

重金属の平均的パックグラウンドの値と汚染が進んで

いるであろうと乙ろの値とを明確に区別または比較で

きるまでには至っていない.ましてや，魚体重，年齢

その他の条件で微量元素が魚、体中でどのような蓄績ま

たは挙動を示すかという問題になると報告はほとんど

ないト7)

われわれは第 I報8) の水銀魚体重別調査と合わせて

各種重金属の分析も同時に行ない，今回は Cuと 2n

の蓄績を主体広大田遊性から人工汚染の考えられない

マグロ，カヲキ類の体重との相関関係を調べfこ.

1.試料

第 I報8)の水銀調査の時と同一検体を用いた.

2. 分析方法

中東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町 3-24-1
中 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome‘ Shinjuku-l叩，
Tokyo， 160 Japan 

各種重金属 Cr，Cc1， Pb， Cu， 2nは魚肉 100gfL水

50g を加えホモジナイエぐしたサンプル1O~15gを著者

ら9)の報告した DDTC-MIBK原子吸光法で定量を行

なった. As は1O~15g を硝酸マグネシウムと乾式灰

化後，モリブデンフソレー法で分析しに.

結果と考察

各種重金属の分析結果の一部を Tabel 1. tこ示し

た.乙のi直は1972年，英国で発表された山一般魚加工

品，マグロ類のデーターとほぼ同じ値を示した.一般

魚(11 =50)の各種重金属については最小値と最大値

の範囲とその平均値を示した.マグロ，カジキ類につ

いては偏差を加えた.

一般魚lこ関する各種重金属の最小，最大{直は Crは

マコガレイ，キスの0.04ppm，イサキの0.42ppm，Ccl 

はキスの 0.002ppm， アジの 0.084ppm，鉛はアジの

0.06ppm，アナゴの 0.87ppm，Cu はマコガレイ，タ

チウオの O.l1ppm，イサキ，イワシの1.5ppm， 2nはカ

マスの'0.4ppm，サンマの 8.6ppm，Asは}令;束サケの

O.15ppm，ハモの19.5ppmであった.また，マグロ，

カツキ類について Crは平均してO.07ppm，Cclは0.03

ppm， Pc1は， 0.15ppm， Cuは0.45ppm，2nは， 9.7

ppm， Asは 0.88ppmであった.
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Commom sea fish 

X=O.11 X=0.030 X=0.30 X=0.65 X=4.0 X=1.ll 
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Bigeyetuna 
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Fig. 1 Relation between body weight and concentrations of trace metals in muscle of 

tuna and swordfish. (wet weight) 
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われわれの分析ーしたデーターは，英国で分析された

マグロ類のそれに一致した.

われわれが今回調査している間に Crossらめが大西

洋産アジと深海魚の白身中の数種の重金属と魚体重と

の相関関係の報告が発表されたが，マグロ，カジキ類

の体重と重金属含量との相関関係は全く報告がないの

で，今回はそれらの Cuと Znの含有量と魚体重の相

関関係を魚種別に Fig.1. I乙示した.

Cuの相関関係はクロカワカジキ 1種を除いて体重

の増加に比し減少の傾向を示した.また， Znのそれ

はマカジキ，メカジキにおいて減少の傾向，クロカワ

カジキ，メパチ，キハダl乙関しては定常，または多少

上りぎみの傾向であったが， r I底は低く，魚体重との、

相関関係はみられず，いずれも有意差はなかった.こ

のことは Hgが魚種にかかわりなくほほ体重との相関

をもっ乙とに反して，いずれの魚種でも全く相関を示

さないのは CuとZnが環境に対して定常状態にある

ζとを意味すると共1[，魚、が小さい時からすで 1<数

ppmの濃度を維持しτいるのは CuとZnが魚体組織

にとって必須元素であり，生物学的に蓄績とtJi:11ll:のバ

ランスを維持しているものと思われる.

われわれの得られたデーターと海水中に含有する元

素を比べ生物iJFUi(計系数を割り出して Table2. f乙示レ

Tこ.

Table 2. Estimated concentrations iactors ior Cr， Cd， Pb， Cu， Zn and As in muscle oi 

tuna and sworc1fish and seafish 

Element Seawater tuna and swordfish 
conc. (μgj1) (ppb) 

Cr 0.4612) 70 

Cd 0.0211) 30 

Pb 311) 150 

Cu 36) 450 

Zn 36) 9，700 

As 2.613) 900 

一般魚，マグロ，カジキ類の濃縮係数を比較してみ

ると多少の値の差はあるにしても，相対的に大きな差

は認められなかった.

Cd， Pb， Hg以外の必須元素とされている元素はよ

ほどの汚染がない限り，また， Hgのように生物j郎;宿

による桁速いの魚体内異常蓄績をみることはなくほぼ

定常値を示すと思われる.

付記

本研究の概要は国際環境保全科学会議第2四国内シ

ンポジウム， 49年 6月13日，東京で発表した.
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マ夕、口類およびその他の水産食品の水銀含有量調査(1[報〉

魚肉中への水銀蓄積と体重増加との関連について

西垣 進本田村行弘*真木俊夫本

山田 洋* 111島 村 保 洋ヰ木村康夫*

Investigation on Levels in Tuna， Mar1in and Marine Droducts (耳)

Relation Between Boby Weight and COl1centration of Mercury 

in Muscle tissues 

SUSUMU NISHIGAKIヘYUKIHIROTAMURAヘTOSHIOMAKI*， 

HIROSHI Y AMADAヘYASUHIRO SHIMAMURA * AND Y ASUO KIMUMA * 

This investigation was carried out on 186 specimens of 11 species of sea fish chiefly such as tuna 

and marlin. 

The results obtained were as follows: Either .the c011centration of total mercury and methyl 

mercury in muscle tissue had increased according to the increase of body weight 011 most of the 

fish species. 

DevIation of mercury level of muscle specimen obtained from same species of fish having the 

same body weight was within 2"，-，4 times. 

These deviatio11s observed on the specime11 might have been caused by the difference of their 

age， sex and place of capture etc. 

More than 80% of the total mercury found in muscle tissue existecl in the fonn of methyl 

mercury， regardless of their bocly weight with the exception of blue madin. 

緒 日

前報1) で東京都築地中央卸売市場!こ陸上げ古れ，わ

れわれが日常隈取しているマグロ@カジキを主体lこ，

魚介類やその加工品の水銀量を調査した時，各魚種に

かなりの(国体差が観察された.当時いくつかの魚種に

ついて，魚齢や大きさの増加とともに水銀蓄績も比例

して増加するという報告2-4)が見られたが，一般的fe，

メカジキが特l乙高い水銀蓄績を示し，魚種特異性によ

るものと考えられており，われわれの調査で、も平均値

で 1ppmを越え，どの魚種よりもはるかに高い値が得

られた.しかし乙のような魚種による水銀合有量の違

いやバラツキは，捕獲される大きさが;魚種l乙よって異

なっていて，体重差に基くためと考え，マグロ・カジ

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町 3--24-1
* Tol、yoMetropo1itan Research Laboratory of 
Pub1ic Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

キ類7種，一般沿岸魚 3種について，体重増加!ことも

なう筋肉中への総水銀およびメチル水銀の蓄積ノfター

ンについて調査をおζなった.

乙の調査は前年度比引き続き，東京都公害対策専門

委員会水銀保健対策分科会の水銀調査の一貫として実

施されたものであるが，当研究所独自l乙調査した資料

を布Ii足して報告する.

調査の部

1. 調査試料

1973年 2月から 1974年 3月までに東京都築地中央卸

売市場に陸上げされ，捕獲海域の判明しているものを

採取した.

マグロ・カジキ類は太平洋，インド洋でoifli3笠された

もので，内臓，背びれ，仁i臓を除去した体重を測定し，

一般魚は同一海域で捕獲されたものについて全体重を

測定した.

本調査で試料とした魚介類は11種186検体である.

なお，分析するまでは -200

で凍結してf171臓しi分
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析時l乙解凍して血合の付着していない筋肉をホモツナ

イズレたものについて試験をおこなった.

2. 分析法

(1) 総水銀五酸化パナツウムを触媒として硫硝酸

で分解後，還元気化・注入式によるフレームレス原子

吸光法5) を使用した.

(2) メチル水銀 FDA法l乙準じた別報1)の分自己抽

出時の液量比を若干変更して用いた.

本報での平均回収率は約80%であるので， f査を回収

率で補正し，水銀として標示した.

なお，別i乙試料中の水分も測定したが，それぞれの

魚種の各個体についてほとんど差が認められなかった

ので，本報の分析値はすべて WetBaseで、示した.

調査結果

1. 筋肉中のメチル水銀としての含有率は前報1)で

得られた結果と同じで， Table 1. t乙示したように，

クロカワカジキを除いてほとんどの個体が総水銀の80

%以上を占め，魚、体重の増加にともなう変動は認めら

れなかった.

2. 各魚種とも，筋肉中の水銀蓄積ノTターンは Fig

Table 1. Mercury levels and ratio of methyl mercury to total mercury in muscle 
tissue of fish 

Species 

Big-eye tuna 

Yellowfin tuna 

Tuna Bluefin tuna 

Southern bluefin tuna 

Albacore 

Striped marlin 

Marlin Swordfish 

Blue marlin 

Morid-fish 

Other species Japanese sea-bass 

Goosefish 

1. Ic::.示してあるように，体重増加にともなって増加

し，いずれも統計的に高い相関を有する.

3. 同一魚種の同体重のものの水銀量の個体差は，

総じて体重の軽いもの程大きく，約4倍以内であり，

重いもの程小さくなり約 2倍以内i乙納まる傾向が認め

られた.

4. マグロカジキ類の体重と水銀蓄積の回帰直線

は，体重 100kgで約 1ppmの付近を示し，傾斜も魚

種による著しい違いは認められない.

考察

クロカワカジキのメチル水銀合有率は前報1)と同

様，最低{直 5%と著しく低いものがあったが，その他

の魚種については80%以上で、ほとんどがメチル水銀の

形で存在している.また，体重増加にともなう変動も

認められず，どの大きさの魚、でも総水銀を測定してメ

チル水銀の含有量として大きな違いはない. FDAで

は従来魚肉中の水銀はほとんどメチル水銀の形で、存在

a 

27 

22 

18 

10 

4 

36 

13 

38 

8 

6 

4 

Bc dRy (akwngg) ee Eg12t 
M/T (~の

Range Mean 

55，...，105 78.-108 91 

3.3-72 60-118 97 

1. 0"，，120 86-103 94 

19.6，...，95 80--100 92 

7.0，...，7.5 78--92 85 

24-97 40-107 85 

30-300 77 -104 93 

50-238 5-110 38 

1.12-2.3 67，...，109 86 

0.55-1. 8 78.-96 88 

1.0-17 60""'90 74 

するとして，行政的な処置をとっていたが，われわれ

の調査結果も ζれをサポートしている.

Bache等2)は laketroutの魚、齢別l乙メチル水銀の

含有率を調査し， 1年魚、で30%，3年で50%，4年以

上で80%と魚、齢上昇にともなってその比率が増加する

と報告している.

Westりるの はζの報告を見て河川および海洋のサケ

について調査したが，魚、齢l乙関係なく筋肉中では93%

以上であったと報告し， Bache等4)の分析では分配係

数による補正がなされていないためであると指摘して

いる.われわれの得た調査結果も ζの West出の報告

を支持している.

前報1)でも触れておいたが，わが国の魚肉中のメチ

ノレ水銀の含有率が諸外国より低いのは回収率による補

正がなされていない場合が多く，最近は鈴木等7) も魚、

肉中の無機水銀の存在は極めて少ない ζ とを報告して

おり，今調査でさらに魚齢l乙関係なく，メチル水銀と
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Fig 1. Relation between total mercury levels in muscle tissue of fish and body weight 
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しての比率はかなり高いことが確認された.

ついでJ体重増加と水銀蓄積については緒言1こ引用し

た三つの報告以外~(.，調査実施中Jこも数編見6，ト12) ら

れるようになったが，これらのものもわれわれの調査

と同じく，ほとんどの魚種が体重I迫力日と水銀蓄積につ

いて高い相関をもっていることを示している.また同

一魚種の同一体重の個体による水銀量のバラツキはメ

パチが一番大きかったが，総体的l乙，魚、体重の軽いも

のほど大きく，重いものほど小さい傾向が得られた

が，この傾向は Cumont 等9) が同一魚種100~400 体

についておこなった調査でも強く現われており，その

バラツキの範囲もわれわれと間程度を示している.

メカジキの Fig1. 1こ示した回帰直線では， Y軸と

の交点が，他の魚種で、は原点l乙近いのにくらべて，約

0.7ppm付近を示している.ここで県ワクで、か乙んだ

{固体は日本近海のものである.その他は赤道付近の太

平洋産のものである.乙の日本近海産のものによって

回帰直地は上方1(.51き上げられているため 0.7付近を

通り，太平洋赤道付近のメカジキのみで回帰直線を求

めれば他の魚種のように原点付近を通る.メカジキは

他の魚種より沿岸定住性が大きいため海域差が現われ

たものと考えられる.したがって海域別に集計すれば

他の魚種と同じく原点付近を通るものと思われる.ま

たメカジキは一般的lこ水銀含量が高い魚、種とされてい

るが，回帰直線からみて同体重のものでは他の魚種と

大きな差はみられず，商業ベースでは他のものより大

型魚が捕獲されているためと考えられる.

水銀蓄積と魚齢，または大き Jさとの相関を調べる場

合， i;Vestりるのの調査は魚、齢，体長，体重を同時に記

入しであるが，体重は魚、齢との偏りがとくに大きく，

同じ魚齢のものでも若いほど，その備りが大きく，サ

ケで約 3f音もあり，魚、齢の多いi奇はその半分位!こ減少

する傾向がみられるが，体長は魚、齢による変動がほと

んど認められていない.また長倉の総説13)の中で，サ

メの雌雄による体長と水銀蓄積の比較を引用している

が，性差もかなり認められ，個体差の原因についての

Factor は種々あるようである.今回の調査ではマグ

ロ，カジキ類の体重と水銀蓄積の相関を求め，体長は

正確にはかれなく，性の区別もされていないため乙の

ような個体差が得られたものとも考えられる.

いずれにしても魚肉中への水銀の蓄積は，魚齢l乙比

例して高まる ζ とに間違いなく， ζ うした傾向の認め

られない魚種もいくつかみられるが10)，12)， 体重との

相関を取ったため，または性差の区別をしなかったた

め，あるいは棲息水域環境深度l乙大きな変動があった

ためではないかと考えられる.

最後lこクロカワカジキであるが，この魚種だけは特

異な水銀蓄積ノfターンを示し，同体重の他のカジキや

マグロと比較して，はるかに高い総水銀レベノレが観察

合れ，メチノレ水銀としての比率も一定せず，本調査の

段階で推論する乙とは難しいが，①魚介類の水銀蓄積

は現段階では食物連鎖によるものが一番大きいと考え

られている.②i也の多くの魚種の筋肉中の水銀はほと

んどがメチル水銀の形で蓄積されていて，魚体内で無

機化される徴候は見られない.①無機水銀と有機水銀

の生物学的半減期から考えて，他の向属の魚種と比較

して回世i生や食性lこ大きな違いがない乙とから，無機

水銀の高濃度蓄積はない.などの諸点から次のことが

考えられる.まず現在使用されているメチル水銀の分

析法で抽出されないか，または電気的lこ陰性度が小き

いため， ECD付ガスクロマトグラフでの検出感度が

著しく低く，さらに熱分解したり，あるいはリテンシ

ヨンタイムが追い別の有機水銀l乙転換されて蓄積され

ている可能性がある.加えて南太平洋に棲息するクロ

カワカジキは，他のカジキやマグロと異なり胃内容物

Jこマグロやカツオの出現率が著しく高いことから，ほ

かのものより高濃度の水銀蓄積が起こるものと思われ

る.前報1)の調査でもサメの 2種類l乙メチル水銀との

比率が極端に低いものがあったが，とくに著しく大形

l乙成長する魚、韓l乙乙の傾向があるようである.今後ζ

うした知見lこ基いて，クロカワカジキを中心l乙大型魚、

の水銀蓄積について調査を続けておこなう乙とにして

l¥る.

総括

魚、 FI，~]中への水銀蓄積は魚体重の増加にともなって増

加し，同一魚種の間体重のものでも最高4倍程度の{臣、

体差が認められるが，メチル水銀としての含有率は，

クロカワカジキを除いて，体重iこ関係なく 80%以上を

占めている.また，水銀蓄積がとくに高いと考えられ

ていたメカジキも体重が同じで、あれば，他のものと大

差のない水銀レベルであるといえる.
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フッ素イオン電極による食品中のフッ棄の定量法について

友松俊夫ホ鈴木二郎本中沢久美子ヰ木村康夫*

Determination of Fluorine Contents in Foods by means of 

Fluoride Eledrode Method 

TOSHIO TOMOMATSUぺJIROSUZUKI*， KUMIKO NAKAZA W Aキ ANDYASUO KIMURA中

The method of analysis of fluoride content with fluoride electrode was studied in this paper. The 
technique involved ashing of sample with Ca(OH)2 as fluorine fixative， isolation of fluorine by 

steam disti11ation at optimal temperature of 1450
土50from 50%Cvjv)H2S04， dilution of disti1late 

with same amount of TISAB， and estimation with fluoride electrode. 
The results obtained were as follows. The levels of fluoride in the wheat flours， vegetables and 

musc1es of fish determined by this method were shown to be about the same of magnitude on fresh 

tissue basis. 
Whi1e in the fish-bones and the sldn considerably high concentration of F was observed ; the 

levels were higher by two or three orders of magnitude than those in the muscle. 

はじめに

従来フッ素の分析は，主として口腔衛生の問題と関

連して行なわれて来Tこが，最近では，フヲ化物の使用

量および発生源の増大i乙従い，斑状歯，むし歯予防l乙

関してはもとより，公害原因物質1-3)，生体組織の硬

骨化ベ骨の変形および臓器l乙対する障害等めに関す

る研究も行なわれるようになった.乙れに関連して，

人が摂取するフッ素も，飲料水由来のものから，食品

や，大気のような自然環境K関するものまで，幅広く

分析されるようになった.

とれらの分析データ 1-3)を用いて，全国平均 1人 1

日当りのフッ素摂取量を推定すると，約 3.7mgから

20mgとなり，飲料水由来のフヅ素量 0.04mgから

2.7 mg9)!乙比較して，かなり多いと思われる.そこで

われわれは，従来の比色法にくらべて，検出感度の高

いフヅ素イオン電極を用いて，試験法の検討を行な

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
中 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 16οJapan 

い，あわせて食品中のフッ素の定量を行なった.

1.実験方法

1. 装置および試薬

フク素(以下Fと略す〉イオン電極 ORION Res. 

Inc. 94-09型

比較電極 ORION Res. Inc. 90-01型

Fイオンメーター ORIONRes. Inc. Digital Iona申

lyzer model 801型

自記分光光度計島津 MPS-50L型 10mm石英

セノレ

スターラー 東洋科学産業 MS-16B型 15mm 

テフロン援持子

pHメーター 目立堀場 M-5型

F標準原液 フγ化ナトリウム0.2210gを正確に秤

取し，脱イオン水(以下水と略す〉に溶かして 100ml

とし，ポリエチレン製試薬瓶l乙保存する. (本液 1ml

は， 1，000μgのFを合む).

F標準液 F標準原液を水で希釈し，用時調製す

る.

全イオン強度補正用緩衝液 (TotalIonic Strength 

Adjustment Buffer以下 TISABと略すエ
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Fig. 1 Effect of wann-up time of Instrument on curve for Potential vs. time relation 

N umber : Order of measurement 

氷酢酸 57mlと塩化ナトリウム 58gを 500mlの

水に溶かし， 5M水酸化ナトリウム溶液を加えて， pH

を 5.2から5.31乙補正し，水を加えて IIとする.

水酸化カルシウム混液(以下 Ca(OH)2と略す)

酸化カルシウムを Megregianの方法 l乙従い除F

し，ポリエチレン瓶l乙保存する.

50% (vjv)硫酸硫酸 IIを水 IIIc:.混和する.

クエン酸ナトリウム

塩化アルミニウム(アルミニウムについては以下

Al と国各す).

塩化第 2鉄(鉄については以下 Feと略す).

2.5%ランタンアリザリンコンプレクソン(以下 La

四 ALCと略す〉溶液 ドータイトアルフッソン(同仁

薬化学研究所製)2.5 gを水に溶かして 100mlとす

る. (用時調製).

2. 操作

i. 灰化および水蒸気蒸留

検体の適当量をニッケルノレツボ中 l乙秤取し， Ca 

(OH)25mlを加えて良く捷持し， アルカリ性である

乙とを確かめる.つぎにホットプレートおよび赤外線

ランプを用いて乾国レ，電気炉中5500で完全に灰化す

る.1令後，灰化残留物を 3頚の蒸留コノレベンはうっ

し， 50%(vjv)硫酸 50mlを加えて， 1450土50で水

蒸気蒸留を行なう.200 mlの留液を捕集し， 1%フェ

ノーJレフタレン 1滴と 1%NaOHでわずかにアルカリ

性とし，可及的少量まで、濃縮する.この濃縮残留物を

水および TISAB25 mlでメスフラスコ中iζ洗入し，

水を加えて 50mlとし，試験溶液とする.

ii. 電極l乙よる測定

試験溶液を 100mlのビーカーに移し，電極を挿入

し，スターラーで一定速度l乙捜持しながら放置し，安

定値比達したと乙ろで測定する.

1[. 実験結果および考察

1. Fイオンメーターの測定準備時間について

F 濃度0.2ppmの50%TISAB溶液(試薬の項で記

した TISABを100%濃度として〉を調製し， Fイオ

ンメーターを 1時間ウォーミングアップした後，調製

液を 4回i乙分けて，各々 30分ずつ 1分間隔で測定した.

その結果を図 11乙示す.

乙の図からも明らかなように，回を追うごとに測定

値が接近して行き， 2.5時間と 3時間の{直は， ほぼ一

致する.いかなる測定機器でも，実際に測定を開始す

るまでには，多少のウォーミングアタプの時間が必要

であるが，乙の装置の場合l乙は，比較的長い時間(約

3時間〉が必要であり，数日間連続使用する場合に

は，電源を切らずにおくのが実際的である.

2. 安定時間について

測定をはじめてから， f可分後l乙一定の{直を示すかに

ついて， F濃度0.05，0.1， 0.2， 0.5， 1.0および 2.0

ppmの検液を調製し，経時的l乙電位の変化を調べた.

その結果を図 21(示す.

Fイオン電極の測定値安定時間は，一般に15分9)程

度であるといわれているが，図 2より明らかなよう

に，比較的短時間で一定値を示す.しかし連続するニ

つの測定溶液の電位差が大きい場合lこは，第2溶液は

安定値l乙達する時間が長くなる.
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lizing Time 

3. 検出感度および検量線について

F 濃度 0.01，0.02， 0.03， 0.04， 0.05および1.0

ppmの検液を調製し，電位を測定したところ，図 3

l乙示す検量線が得られた.

(mV) 

n
H
v
 

v
h
d
 

呼
号
よ

.-Aぢ
U
H
O
仏

L 
0.01 0.1 1.0 (ppm) 

F. Concentratio孔

Fig. 3 Calibration curve showing electrode 

response in millivolts vs. lower range 

of fluoride Concentration in ppm. 

Fイオン電極においては， F化ランタン膜から溶出

する F量を基礎l乙，理論検出限界を 0.02ppmである

としている.しかし，実際l乙膜から溶出する F量は非

常に少ないという報告m もあるので実験を行なったと

乙ろ， 図31こ示す結果を得た. 乙の検量線は 0.01，.....

1.0 ppmの範囲で，ほぼ完全に直線となり，精度が良

いことを示している.また従来の比色法の検出限界を

調べ，両者を比較してみた結果が表 1である.比色法

Table 1 Sensitivity of Electrode methοd and 

La -ALC method 

F. electrode method La-ALC method 

mV F concentration (ppm) Abso. 

191. 2 0.01 0.05 0.0044 

172.6 0.02 0.25 0.0246 

161.0 0.03 0.5 0.0434 

11)は，標準溶液l乙2.557'oLa-ALC1容i夜5ml，アセトン

20mlを加え，水を加えて全量 50mlとし， 1. 5時間

放置したのち， 620mμ で吸光度を測定した.

電極法は比色法にくらべて，約 5倍の感度を有し，

測定値は正確に検量線;このる.一方比色法では， 620 

mμ に吸収があると言うにとどまり，比較的低濃度に

おける定量は困難であった.

4. TISABの濃度について

測定値比およぼす TISABの濃度の影響を知るため

に，つぎの実験を行なった.一定量のFIこ濃度が段階

的l乙変化するように TISABを加え， Fの定量を行な

ったと ζろ，図 4および表 21乙示す結果を得た.

共存イオンが少ない場合l乙は，わずかなイオン量の

差が，定量値l乙大きな影響をあたえ，イオン量が増大

するにしたがって，影響力f小さくなるが，回収平も{思

(%) 

ト、
h 

'" ド竺。
包J

ぷ 50

~ 

。 50 

TISAB Concentration 

ioo (%) 

Fig. 4 Effect of Ionic Concentration of TISAB 

Table 2 Effect of Ionic Concentration of TISAB 

T 1 F Re…~y (%)11 T IF Recovery (~ら〉
。 100.0 15 70.1 

1 90.3 20 66.7 

2 85.9 40 62.9 

3 83.3 60 59.6 

4 81.3 80 58.9 

5 79.2 100 58.2 

10 73.8 

T : Ratio of TISAB 
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下し， TISABで全量メスアップした場合の Fの回収 ( /-lg) 

率は，約60%程度になる.以上の結果より，実験はす

べて TISAB50%で検液を調製した.

5. 妨害イオンについて12-16)

電極法においては，ほとんど共存イオンの妨害はな

く， Feおよび Alは Fと錯塩を形成して妨害する

が，クエン酸の添加によって除去できるとされてい

る10) しかしながらキレート摘定の場合には， pH5 

から 6の範囲では， Alはクエン酸で隠蔽できないと

されている 17) そ乙で II中l乙3.0gのクエン酸ナト

リウムを含む TISABを調製し， Feおよび Alの両

イオンの除去が可能であるか否かを調べた.その結果

を表 3および表 4f乙示す.

Table 3 Effect of Fe ion on F Recovery 

1.." ^" ， /~"Ir< ^ " ，/ ，，1 F Recoverv 
ぬ IFeAdded (%)IF Added(ppm)1 .1. .L'-C%)'--LJ 
1 。 2 100.0 

2 0.001 2 97.0 

3 0.01 2 99.5 

4 0.1 2 100.5 

5 1.0 2 99.0 

Table 4 Effect of Al ion on F Recovery 

Mn I Al Added 
川 (ppm)

1 。
2 0.2 

3 1.0 

4 2.0 

5 4.0 

F Added 
(ppm) 

2 

2 

2 

2 

2 

I F Re…y oの
100.0 

99.0 

90.0 

80.0 

69.5 

Feの共存はFの定量にほとんど影響を与えないが，

Alはクエン酸を添加しても，ほとんど除去できない

ため，測定前l乙何等かの方法で除去しておく乙とが必

要である.

6. 留出曲線，回収率および留出におよぼす Alの

影響について

水蒸気蒸留を行なった時の捕集液の量を定めるため

に， F標準液l乙50% (vjv)硫酸を加えて蒸留を行ない

留出液を 10mlずつ分取，測定して， Fの留出傾向を

調べ，図 51乙示す留出曲線を得た.また蒸留の際， F 

と強く結合して，留出l乙影響をあたえるか否かを知る

ため， Alを添加して蒸留を行ない， 図6の留出曲線

を得た.

つぎに Al0， 10， 30， 50，および 70μg !(. F 100 

μgを添加したものおよび麺 10g 1(. F 100 fl gを添

色J

号 20
〉

~ 

Distillate volume 

Fig. 5 Distribution Curve of F Determined 
by Steam Distillation 

(f-lg) 

~ 20 
国

〉

~ 

。
Distillate volume 

Fig. 6 Effect of Al on distil ation curve of 

fluoride 

加し，灰化したものについて，蒸留後の回収率を求め

たと乙ろ，表5の結果を得た.

Table 5 Recovery of F by Steam-Distillation 

Method 

alFAddedlAl Ad刊FRecov-| 
(μg) I (μg) I ery (~の!

1 100 。 99.6 

2 100 10 99.7 

3 100 30 99.3 

4 100 50 98.3 

5 100 70 99.7 

6 100 100 99.9 

7 100 94.3 AddedFtr 
noodles 

8 100 95.1 h 

先人の実験報告によると，官出液 500mlを捕集し

ているが，筆者等の留出曲線l乙従えば，最小限200ml

で定量的に捕集できるものと考えられる.また麺i乙添

加した場合の回収率の低下は，灰分の微粒子が，蒸留

中l乙完全に溶解されず，粒の中l乙含まれている Fが蒸

留されないためと推定される.これは Ca(OH)2!c::.F 
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標準j夜を添加して灰化と同様の操作を行なうと，酸化

カルシウムの硬い塊が生成して，機械的に微粉末にす

るのが非常に困難であり， ζの場合， 92.5%に回収率

が低下する ζ とからも理解できる.

7. 金品中の F濃度について

食品中のFを定量し，種別による平均値を求めた.

その結果を表 61乙示す.

Table 6 Average Concentration of F in 

Foods 

Agricultural Prod ucts 

No. I Food Items Irpo. ?f I A，:erag~ I ~ang~ 
I .L VVL< -'-L'-HhO ISal11ples I (ppl11) I (pPl11) 

I"u，-__-，- ~1_ ___I ，，， '^  Ilnax 2.6 
11Wheat flourl 16 1.01mini tme 

1 "fT____， 1 ' _  ' "  1 ^"  Imax 0.8 
2I Vegetables I 120.3|mini 0.1 

h在arineProducts 

11Fishes I1911maX12  0.7 (muscle)1 J I V.  1 Imini 0.3 

/"'-_ __，，1 ，， 1 ""̂，， Imax 587.5 
2 I 11 (bone)1 6 I 269.6|mini 79.6 

1 /" ，. ，，1 ^ 1 ....，，..， Imax 212.5 
3 / 1; (sldn)/ 9 /7511mini 2.6 

4IFiSh吋 1 2 1 353 ¥ 

5!Sh向 s 1 2 ¥ 30.4 ¥ 

10__ __1 -'-_ 1 ，.. 1 ^ n Imax 35.0 
6 ISea plants I 5 I 9.2 I 1'-''-''-' J:-HUH L 0  1 V I ，/. kJ  11nini 4.6 

5 1 1.1 710伽 ma出 l
ne products I <..1 I 

Fishes Jr ... ......Anchovy， Shishamo (whole) 

][.結 モι
日間

1. Fイオン電極法は，北色?去にくらべて検出感度

が高く，実測濃度 0.01ppmでも，正確な検量線が得

られる.

2. 水蒸気蒸留を行なう場合の蒸留温度は，1450
士

50が良く，約 1600では酸が官出して測定の妨害とな

り， 約1200の低温になると ，Fの官出l乙長時間を要

するので適当でない.

3. 官出液の捕集は， 200 mlで充分であり，食品

からの回収率は約95%である.

4. 小麦粉，野菜類および魚、の筋肉中のF濃度は，

ほぼ同程度である.しかし，魚の骨および皮中のF濃

度はかなり高く，筋肉中の濃度の100倍から1，000倍の

高きである.
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魚介類中の微量元素に関する基礎的研究〈第 1報〉

かつお体内の重金属分布について

勝木康 l庄町{こ安田和男*上回 ヱネ木村康夫:1<

Siudy 011 Arnounts of Tl'ace Elernents in Marine Fishes (1) 

DIstribution of Heavy Metals in Bonito Tissue 

YASUTAKA KATSUKI， KAZUO YASUDA， KOU UEDA AND YASUO KIMURA 

Five freshly landed bonitos， 52-55 cm in their body length， which caught at a coastal waters of Japan 

were stucliecl for the clarification of their normal level of heavy metal content in their organs， such as 

liver， heart， spleen， digestive organs， blooc1， gill， spawn， spermatic sac， pyloric caecum and stomach 

content. 

Detection and identification of Mn， Pb， Co， Cd， Cu， Cr， Zn ancl total and methyl mercury in the 

specimens were macle by the use of an Atomic Absorption Spectrophotometory and a gas liquic1 

chromatography. 

Results obtained are as follows : 

1) Total mercury tended to be accumulate in muscle than the other internal organs and averagec1 

仏 29ppni in muscIe and about 9070 of them were founcl to be present in the fonn of methyl mercury. 

2) When amount of total mercury content in each speciments was compared with that of the con-

tent of its stomach， it was founcl that 5.8 times greater amount was present in muscle. 

3) It was also found that heavy metals other than Hg， such as Zn and Cd were tencl to be accu 

mulate in the internal organs than its muscIe. 

4) Remarkable accumulation of heavy metals was observecl in spleen， while relatively low level of 

it in gi1l and blood. 

5) Trace of Pb (less than 0.01 ppm) was cletected from all the speciments. 

1. 記者 Zコ

1970年， FDA によって指摘されたマグロ缶詰の水

銀問題をきっかけとして多くの研究が重ねられ，わが

国においては1973年 7月，水銀i乙関するijlf定基準が発

表された.

しかし，かなり研究されたといわれるマグロにおい

ても，水銀の侵入経路，濃縮率，メチル化等不明の点

も少なくない1-4) まして， マグロ以外の魚類l乙関し

ではなおさらで，水銀をはじめとする各種重金属の蓄

積比ついて解明されていなし1点が多い.

中東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ヰ Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

魚類は環境の汚染をよく反映するため，その変化を

知るJζはお守、1"'1Sトであるのでしばしば汚染謁査の対象l乙

用いられる.

魚介類中の微量元素については， 1， 2の特徴的な

金属，あるい魚の部位を限って試験したもの，地方的

特色のあるもの5ーのその他種々発表されているが，

環境汚染を考える際のパックグラウンドとして総合的

なしかも十分な資料ーがあるとはいえないのが現状であ

る.

しかし，現在および将来にわたる環境汚染の進行を

考えるとき，衛生学的，総合的な基礎資料の整備は急

務であり，加えて，分析精度の向とという点から，す

でにデータが適当でないと忠われるものも見うけられ

るため，水銀をはじめとするその他各種重金属につい

ての正常値を得るため調査を行なった.
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調査の対象として選んだかつおは外洋表層l乙棲息す

る魚、類で，表j習以外lこは出ることはないうえ，生活周

期のいかなる時期においても沿岸水と関係をもたな

い10，1~) という点で， また，食物連鎖の上位にある大

型魚、である ζ とから指標魚として好適1) であると考え

られる.

調査はかつお体内における各金属の挙動を知る目的

で，臓器，組織別!乙12の部分l乙分け，部位別!乙mlj定を

行なった.

2. 謂査の部

(1) 試料

実験Jこ供したかつおは 5月初旬lこ漁獲された日本近

海産で Table1 t乙示したように採取海域別比五つの

海域とし，データのかたよりのないよう注意した.

魚体の大きさにより，永銀はの蓄積率に遣いがあ

る1丸山ため， 魚体はほぼ一定の大きさのものを選ん

だ.

いずれも，東京中央卸売市場より入手したもので以

下の部分に分けて試料を調製した.

かつおの肉部は背肉，血合肉l乙分け臓器は肝臓，牌

臓，心臓，消化管，卵巣，精巣，幽門垂l乙分けた.そ

のほか血液，鯨，胃内容物(鰯の未消化のものが大部

分である〉の計 12部位をホモジナイズして試料とし

た.

(2) 装置

原子吸光分光光度計:パーキンエルマ-403型，各

金属の単一中空陰極ランプを光源とし，空気アセチレ

ンフレーム，スリースロットバーナーにより測定.

分光光度計:島津 UV-200，使用波長253.7nm

ガスクロマトグラフ:島津 GC-4B 63Ni ECD.カ

ラム 5%DEGS(クロモソルブ W AW-HMDS， 80，....， 

100メッシュ，ガラス1.0 mx3 mm) 

温度条件 Cal. Temp. 1500 

lnj. Temp. 1700 

Det. Temp. 1700 

(3) 試薬

ツエチ Jレヅチオカルパミン酸ナトリウム〈以下 DD

TCと略す〉液:原子吸光分析用 DDTC(和光純薬〉

2gを蒸留水はとかし 100mlとする.用時調製する.

過硫酸アンモニウム液:過硫酸アンモニウム(和光

純薬特級)5gを蒸留水lζとかし 100mlとする.

メチルイソブチルケトン(以下 MIBKと略す):和

光純薬特級

酢酸一酢酸ナトリウム緩衝液:1M酢酸5.9mlと1

M酢酸ナトリウム 14.1mlを混和し， pH5 (乙調製す

Table 1 Size of bonito and its area of capture 

hI Area of 吋 ureI Leng的 mがight(kg) 

I Tosa-Shimizu 
1 I offing I 54.0 I 3.21 

(Kochi) 
I Miyama-cho I 

2 I offing I 55.0 I 3.31 
1(Mie) I 

活 I 53.5 I 3.13 lM-Ei! (Chiba) vv， V I 

話 I 52.0 I 2.83 10……nQ" I r-n ^ I 
(Shizuoka) I v'-'. V ! 

I Hachijo帽island I 
5 I vicinity I 52.5 I 2.79 

(Tokyo) 

る。

五酸化パナジウム:粉末，和光純薬特級

:西垣等mの調製法l乙従った.

(4) 操 作 法

(1)試料の項で調製レた13種の試料について Mn，Pb，

Cu， Cr， Co， Cd， Zn，総水銀(以下 T-Hgと略す〉お

よびメチル水銀(以下 Me-Hgと略す〉の測定を次の

方法で行なった.

Mn， Pb， Zn， Cd， Co， Cr， Cu については試料5....，

10gを精秤レ， 500。で乾式灰化する.灰化後，硝酸j昆

浸し過硫酸アンモニウム液を加え， アンモニア水で、

pHを調製して沸とう水浴上酸化を行なう.酢酸-酢

酸ナトリウム緩衝液を加え， DDTC一MIBK抽出を行

ない原子吸光分析を行なった15)

T-Hg: AOAC改良，五酸化パナジウム法による.

試料 1~ 5gを精秤し五酸化パナヲウムを加え硝酸お

よび硫酸で湿式分解を行なう. 分解後 SnC12 を加え

還元気化法はよりフレームレス原子吸光分析を行なっ

た16)

Me-Hg:試料 19を精秤レ FDA改良法により

塩酸，塩化ナトリウムを加え， ベンゼン袖出を行な

い， ECD-GC法lこより測定した仏17) 別途向一試料

でシスティン振落とし操作を行ないガスクロマトグラ

フにおける障害の有無を確認レTこ.

3. 結果および考察

調査の結果を Table2 I乙示した. 表中の数値は，

1試料につき数回実験をくり返し，さらに測定段階で

ダブ、ノレ操作を行なった.なお 1......5の各金属ごとの算

術平均を求め表中lこmeanとして付記した.

(1) Mn， Zn， Cr， CO， Cuなどは動植物の生育l乙必

要不可欠な元素として生体におけるその働きもすでに

知られている 18)
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このうち Mnについては， 動物体は消化管からの

吸収はそれほど多くはなく，魚、で 0，.._，0.5ppmといわ

~1，る 19)

部位別測定の結果では，肝臓が 0.78ppmで最も高

かった.その他の臓器では幽門垂0.49ppm，牌Il.蔵 0.27

ppl11，心臓0.20ppl11，卵巣0.25ppm，精巣0.32ppm，

消化管0.32ppmで、臓器平均O.38ppmであった.筋肉

では背肉が0.06ppm血合内0.16ppm で臓器のいず

れよりも低い値であった.

Znは合有レベソレが高いという点で他の金属とは異

なる結果を得た.Znは Cdと同様かなり高濃度l乙卵

巣に移行し，卯蛋白と結合する 21)といわれ，今回の調

査では卵巣 10.45ppm，精巣 15.83ppmが高い値で

あった.

以下，肝臓9.85 ppm，昨臓6.68ppm，消化管 5.64

ppm，幽門垂 5.46 ppmのI11員l乙高濃度であった. ま

た，臓器l乙比較して筋肉には非常に少なく，背肉0.47

ppm，血合肉0.61ppmであった.なお Znの最低値

は鯨の 0.41ppmである.

Znの毒性については十分わかっていない点がある

が，自然界l乙北較的多い金属で，人間の臓器にも多量

に分布している 20) 体内における分布状態は Cuとよ

く似ているともいわれるが19)今回の調査では Cuとの

関連性は見られなかった.

また， Pbのように骨Jζ蓄積する傾向がある 19)かど

うか，骨については測定していないため確認する乙と

ができなかった.

Crは高等動物ではインシュリンの作用に関係して

不可欠の元素である.魚類との異同は明らかではな

いが，調査の結果は心臓に特に高く 0.82PP111であっ

Tこ.

背肉0.10ppm，血合肉0.08ppmがこれについで、高

い方で，臓器で、は町二臓0.07ppm，鰐0.04ppmのほか

はすべて O.Olppm以下であった.

Coは心臓 0.14ppm，肝臓0.13ppm，血合内 0.12

PP111， I期門垂，偲各0.06ppm，背11~0. 04 pp111のほか

は0.01ppl11以下で， Co はCrとともに体内濃度の低

い金属である.

Cuは肝臓が1.31 ppl11で特lζ高く，他の臓器の約

2-9倍である.心臓 0.68ppm，卵巣0.36ppl11，精

巣 0.24ppm，I期門垂，牌臓，消化管各0.15PPl11，血

液 0.08ppmで全般に金属蓄積の高い臓器である幽門

垂は 0.15ppmの低い値であった.

背内0.07ppl11と血合肉 0.79ppmとでは10倍以上

の差が見られた，血合肉はビタミンB群， ミオグロピ

ン，チトクロームなどを比較的多く合有レ，筋肉とし

てよりむしろ内臓と同じ特殊な機能をもっていると考

えられており 12，25)上記の差異は乙の生理機能の遣いに

よるものと推定される.

(2) Pb 

Hg， Cdと同保生体の非必須元素である Pbはし 1ず

れの臓器，組織にも痕跡程度 (0.01PP111以下〉であっ

Tこ.

Pbは蛋白質と結合し易く 19，22)動物実験では体内lこ

吸収された Pbの大部分が骨l乙沈着するぬと推定され

ているが，骨については検討中である.

環境中の Pbは世界的!Ci斬唱の傾向にあり 24)体内lこ

取り込まれた場合，蓄積的毒性をあらわすとして重要

視される.したがって Pbの今後の動向には十分注意

を払う必要があると考える.

(3) Cd 

Cdは筋肉部が0.01，.._，O. 02 ppl11であるのに比べ臓器

では幽門垂2.06ppm，肝臓11.52 ppm， 11刺蔵0.44ppl11 

消化管0.89ppl11 といずれも高く両者lこ著しい差が観

察され，主とレて臓器l乙蓄積される乙とが認められ

た. 特lζ|制門垂，肝臓は背肉l乙比較してそれぞれ約

200倍， 1000倍にも達する.

筋肉と同じ横紋筋よりなる心臓は，臓器中では最も

高く 0.09ppmであった.

鯨の蓄積は低く，筋肉と間程度の0.01ppmである.

ウズラの Cd投与実験によると，肝臓応対して著し

い親和性をもっているため，高濃度比残留するがm ，

魚、の場合も， ζのような明らかな親和性が観察され

Tこ.

(4) 総水銀

T-Hgは Cdとは反対!こ臓器よりも筋肉に高濃度

であった.

肉部の平均0.29ppmは臓器平均(!山門垂， 肝臓，

卵巣，精巣，消化管)0.09ppmの3倍強J乙相当する.

しかし，かつおの T-Hgは西i亘等14)によるマグロ

の T-Hg 0.5 PP111および厚生省暫定基準 0.4ppl11を

下回った，

筋肉以外では心臓にこれにつぐ0.15ppm が測定さ

れた.なお牌臓は試料不足のため調査を行なっていな

し¥

(5) メチ jレ 7J(H~

Me-Hgの測定値，ならびに Me-Hgと T-Hgと

の割合(以下 M/T%と略す〉を Table2 !こ示した，

心臓， 11卑lJJ詰，精巣，血液については試料不足のため測

定を行なっていない.なお，表中の数値は回収率85%



260 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.' 25，1974 

Table 2. Amount of heavy metals in viscera and muscle of bonito m
 

PA 
P
 

-十

Ln
 

u
 

|恥 IMn I Pb I Zn I Cu I Cr I Co I Cd I T -Hg I Me叫M/T持

1 0.06 <0.01 0.49 0.08 0.08 0.05 0.01 0.34 0.33 97 

2 0.07 1; 0.53 0.08 0.14 0.04 0.01 0.32 0.28 88 

White 
3 0.05 11 0.56 0.10 0.11 0.04 <0.01 0.33 0.25 76 

muscle 4 0.08 1; 0.55 0.08 0.16 0.06 0.02 0.36 0.31 86 

5 0.04 1; 0.22 0.08 0.03 0.02 0.01 0.21 0.20 95 

1; 88 

1 

02111114日4 引U く0.01

0.66 0.25 O. 13 0.03 0.28 0.22 79 

2 O. グ 0.45 O. 0.07 0.14 0.02 0.31 0.22 71 

3 0.141 1; 0.40 O. 0.01 0.10 0.01 0.26 108 
Red muscle 4 0.171 11 0.96 O. 0.04 0.18 0.02 0.2 96 

5 0.141 1; 0.58 O. 0.01 0.06 0.02 0.2 O. 100 

11 91 

1 0.39¥ く0.01 5.31 0.13 <0.01 0.06 1.49 0.11 0.09 82 

2 0.35 1; 5.50 0.14 1; <0.01 2.30 0.16 0.16 100 

Pyloric 3 0.71 11 5.30 0.16 11 0.05 2.23 0.10 0.11 110 

caecul11 4 0.49 11 5.92 0.15 11 0.07 2.51 0.11 0.16 146 

5 0.53 11 5.29 0.16 0.03 <0.01 1. 76 0.11 0・09 82 

11 o. 151 < O. 011 104 

1 0.99 く0.01 9.82 1. 33 0.08 0.14 15.22 0.11 一
2 0.73 /1 10.16 1.49 0.06 0.14 11.05 0.14 

3 0.47 11 8.02 1. 21 0.05 0.06 7.10 0.14 
Liver 4 0.98 1/ 11.22 1.25 0.06 0.16 14.04 0.11 一 一

5 0.75 /1 9.26 1. 29 0.09 0.15 10.19 0.09 

078l 1; 

1 2.60 0.10 <0.01 <0.01 0.38 

2 0.161 11 8.00 0.24 11 1; 0.40 

3 0.471 11 4.88 1; 0.36 一
Spleen 4 0.171 /1 8.60 0.131 0.03 1; 0.54 

5 0.411 1/ 9.31 11 0.52 

11 1/ 1; 

1 

i 
0.16 

2 0.181 /1 1.6 O. O. 0.1 0.04 0.16 

3 0.241 1; 1.4 0.51 1. 0.1 0.04 0.15 
Heart 4 0.211 11 1. 77 0.75 O. 0.1 0.09 0.17 

5 0.161 1; 2.32 0.73 O. 0.1 0.121 0.12 

1 0.10 0.65 0.06 0.401 <0.01 0.02i <0.01 
Digestive 2 0.23 今 5.95 0.20 0.02 1; 0.90 0.07 organs 

3 0.45 11 5.77 0.14 <0.01 1; 1.10 一
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I NαI Mn I Pb I Zn I Cu I Cr I Co I Cd I T -Hg I Me-Hg IM/T % 

0.2 5.30 0.16 0.90 0.05 

1 一 一 一 一 一 一 一
2 一 一 一 一 一

3 0.35 <0.01 1.18 0.06 <0.01 <0.01 0.22 0.07 
Blood 4 0.06 // 1. 32 0.09 // // 0.09 0.05 

5 0.09 作 1.05 0.09 。 11 0.11 0.05 

0271ぺ 01|叶 0011
56 

Spawn 0.221 0.02 10. 0.311 0.021 " O. 0.11 O. 64 

O. 60 

3 0.32 <0.01 12.16 0.22 <0.01 <0.01 0.46 0.06 一
Spermatic 4 0.35 " 14.25 0.23 " か 0.63 

Sac 5 0.30 /1 21.09 0.26 // 

" 0.53 一

一

1 0.18 <0.01 0.87 0.03 0.03 0.09 0.03 0.04 0.05 125 

2 0.18 // 0.35 0.01 0.09 0.05 0.01 0.05 0.05 100 

3 0.16 /， 0.37 く0.01 0.03 0.05 0.01 0.05 0.05 100 
Gi1l 4 0.14 か 0.22 0.01 0.02 0.05 0.01 0.04 0.04 100 

5 0.12 h 0.22 0.01 0.04 0.06 0.01 0.04 0.04 100 

105 

1 
1:;1<001 

5.10 0.07 0.13 0.08 0.32 0.05 0.05 100 
2 0.381 /1 5.80 0.14 0.08 0.08 0.47 0.05 0.05 100 

Stomach 3 0.71 1， 5.10 0.10 0.54 0.06 0.23 0.05 0.05 100 

content 4 0.50 11 5.64 0.09 0.56 0.06 0.51 0.05 0.05 100 

5 0.46 /， 1. 62 0.04 0.07 0.05 0.15 0.03 0.02 67 

93 

Note : - in the Table indicate the test was not done. 

で

Me-Hg Iは土 T-Hgと同様筋i肉苅如t[乙多く残官留1する傾向

がある.魚、と哨乳動物とは Me-Hgの体内分布がほと

んど同じである 25)ζ とから M十 Hgと筋肉質とは特有

の親和性があるように考えられる.

肝臓の Me-Hgf[関しては測定段階で障害があり，

ζの部分について現在検討中である.

M/T%は卵巣が609らであるほかはほぼ90--100%で

あり，生体内では T-Hg の大部分がメチル化合物と

して存在する乙とが認められた.

背l勾，血合肉とも M/T値はおよそ90%であるが，

山中等15)1乙よるかつおの M/T値78%(T-Hg 0.23 

ppm， Me-Hg 0.18 ppm)を上回り， Westぬ26，27)お

よび西国等1めによる報告 80~100% と一致する値が得

られた.

(6) 胃内容物l乙対する各部位の濃縮率

胃内容物中の各金属の濃度を1.0として他の部位と

の濃縮率を比較したのが Table3である.

Mnはほとんどの部位が1.0以下の数値で，消化管

を通しての吸収はそれほど多くはないと推定される.
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Znおよび Cd は横紋筋(背内，血合肉，心臓)，

血液部分(血液，鯨〉の濃縮率が平均 0.2以下で，臓

器l乙比べて著しく低い.臓器はいずれも1.0以上であ

る.

T-Hgは Zn，Cdとは正反対の様相を呈し，濃縮

率の背i~~6. 2，血合内5.2は仙のどの部位よりも高率で

ある.

4， まとめ

(1) 筋肉中の T-Hgのレベルは平均 0.29ppmで

間内容物の5.8倍である.臓器よりも筋肉に多く蓄積

しその約90%は Me-Hgの型で存在する乙とがわかっ

た.

(2) Hg以外の金属はおおむね筋肉よりも臓器に高

い蓄積が見られ，ことに Cd，Znはこの傾向が強い.

Zn は他の金属よりも比較的合有レベノレが高く，とり

わけj日:臓，生殖巣l乙多量のZnが測定された.

(3) Pbはいずれの部位にも痕跡程度 (0.01ppm以

下〉であった.

(4) 幽門垂，肝臓は比較的重金属類の蓄積が多く，

反対に少ないのは血液，鯨等であることが観察された.

(5) 各金属の個体問のバラツキはほとんど見られ

ず， 5海域のかつおに差異は認められなかった.

5. 謝 辞

本研究にあたり，試料採取にご協力いただいた市場
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清涼飲料水のカフェインの定性@定量法について

伊東 昭子中関山 登*石井晴代*木村康夫*

On the Detection and Determination of Caffeine in Softdrinks 

AKIKO ITOぺNOBORUSEKIYAMAペHARUYOISHII* AND Y ASUO KIMURA本

Few handy analytical methods for caffeine contained in softdrinks have been reported， though 

caffeine is found in many of them. 
After extraction of caffeine with organic solvents and or through column chromatography， we 

compared several analytical methods thin-layer chromatography， UV absorption methods， colorimetry 
and gas chromatography. 
Each one of these methods， in terms of recovery， gave rather satisfactory results. 
Twenty three of 28 softdrinks on market were found of contain caffeine ranging from 10 to 650 ppm 

品者

近時， I者好の変化や多様化にともない，いろいろな

種類の清涼飲料水が市販されるようになった.それら

のうちコーラ飲料1-2)，ガラナ飲料汽コーヒー，紅茶

飲料，または疲労回復を目的としたり，止渇のための

いわゆるドリンク型の清涼飲料水が多く見られるが，

医薬品の分野で取扱われているもの以外は極く普通に

清涼飲料水として販売されている.しかし，それらの

もののうちには覚醒，疲労回復を目的にしたといわれ

るカフェインを添加したり，原料中l乙天然成分として

カフェインを含むものを混合しているものもある←ω

乙れらの飲料を多飲すれば，幼児に与える影響は成人

民比して大きいと思われるの. そこで、各種清涼飲料水

を目的としたカフェインの分離，定性，定量等一連の

試験法を検討し，さらに一部市販品についての調査を

行なったので，その結果を報告する.

実験方法

1. 試薬

カフェイン:カフェイン(日本薬局方8)を80
0
で

4時間乾燥した.

本東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

薄層クロマトグラフィー用展開溶媒:a)クロロホ

ルム・アセトン・アンモニア (45: 5 : 1) ， b)ベン

ゼン・メタノーノレ・アセトン・氷酢酸 (14: 4 : 1 : 1) 

c) ，クロロホルム・アセトン・氷酢酸 (45: 10: 1) 

ドラーゲンドルフ試液:硝酸ピスマス0.85gt乙氷百字

酸 10mlを加えてとかし， 水 40mlを加えて Ar夜と
し， ヨウ化カリウム 8gtこ水 20mlを加えてB液と

し，用時， A液Bf夜および氷酢酸の各等量溶液を混和

する.

ドラーゲンドルフ噴霧用試液(日本薬局方8t乙準用

する〉

タンニン酸試液:タンニン酸 1g t乙エタノーノレ 1

mlを加えてとかし， 71'くを加えて 10mlとする. (用

時調製〉

薄層クロマトグラフィー用吸着剤:キーゼルゲル

HF254 (メ Jレク〉

2. 装置

柴田化学条線付薄摺用ガラス板 (20X5cm) 

ミツミ科学産業紫外線検出器 SI-1031 

島津自記分光光度計 MPS 50L 

日立自記分光光度計 EPS 3T 

島津ガスクロマトグラフ GC5A 

3. 試験溶液の調製

試料中よりカフェインを抽出するには，試t_;l.50，_， 

200 g (カフェインとして約100mgを含む〉をとり，



266 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

10%水酸化ナトリウム液で中性にしたのち，さらに10

%水酸化ナトリウム液 5mlを過剰に加え，食塩約10

gを力日えた.そしてクロロホルム 50mlで 2回， 25 

mlで 1回抽出して抽出液を合わせ， 水少量で、j洗先つた

のち無水硫酸ナトリウムで

4ωO。以下)でで、クロロホルムを留去する.クロロホルム，

ヱタノーノレ，熱湯2~3ml Iことかし試験j容液とする.

さらに試料を精製する必要のある場合はベンゼンで湿

したアノレミナカラムを用いて上記クロロホノレム試験溶

液を注ぎ，クロロホルム 5ml，エチルエーテ jレ10ml

で 2回，ついで石油エーテノレ 10mlで 2回洗携した

のら，さらにクロロホルム 10mlでカフェインをj容

出させる 8-9) 乙のクロロホルム溶液をとり， 減圧で

クロロホノレムを留去し， クロロホノレム，エタノールま

たは熱湯にとかし各々 2-3mlとして試験溶液とす

0. 

4， 是色反応，沈殿反応

試験溶液の溶媒を留去し，その残留物を点滴版また

は時計血lことり，乙れに過酸化水素試液数滴および塩

酸 1i向を加え 800C以下で乾燥する.そのとき援色l乙

呈色すれば，カフェインの存在を認める.さらにアン

モニア試液 l滴を加えると赤紫色lこ変わり，その色は

水酸化ナトリウム試液 2，._， 3 ~向を加えるとき，消え

る. (ムレキシド反応〉山その他，沈殿反応として小試

験管中広言え験溶液(水溶液〉をとりタンニン酸試液を

加えると沈殿を生ずる.

この沈殿は試首長の過剰に溶ける.

5. 薄層クロマトグラブィ一法

定性試験

吸着剤は主としてキーゼノレゲノレ HF254を使用し

た.薄層i長は5X20cm，吸着剤j膏0.25mmの薄周プ

レートを作成レ，活性化する.試験溶液(エタノー

Jレ〉を1-5μJをマイクロシリンジでとり薄層プレー

トl乙スポットし風乾する.同様i乙カフェイン0.1-1%

エタノーノレ溶液をスポットして約15cm展開した.展

開溶媒は氷酢酸@アセトン・メタノールまたは，クロ

ロホ Jレム・アセトン・氷酢酸，等の混j夜を用いた10)

上記の薄層プレート i乙，紫外線照射 (254mめを行

ない，その吸収部位により標準液のそれと比較して確

認を行なう. または呈色試薬〈ドラーゲンドルフ試

液，硫酸 1→ 2)を)順次噴霧して黄色地に燈色は発色

した斑点と Rfで確認した.

定量試験

定性試験において確認した部位lこ相応する部分を

1，....， 2cm削りとり小試験管中でエタノーノレ，クロロ

1 2 3 4 '5 
SoIvent No; 

SけJvent

1. HA.C i¥cetune :MeOH Benzene 
1 : 1 : 4 : 14 

2. CH CJs Acetυne NR，OH 
45: 5 : 1 

3. B日nzeneAce!one HAC [¥]eOH 
14:1:1:4 

4. CHCI3 Acetune 
45: 10 

5. CHCI3 Acetone HAc 
45: 10: 1 

Fig. 1 T. L. C. of caffeine (Solvent and Rf 

value) 

ホルムまたはジクロノレメタンで抽出した上澄液，また

は遠心分離したものについて，下記のuv法または可

視部吸収法を用いて定量操作を行なった.

6. 紫外部吸改法

カフェインのクロロホルム，ツクロールメタンまた

はエタノール溶液による試験溶液の吸収曲線および検

量線の作成を行ないそれを Fig.2I乙示す.クロロホノレ

ム溶液の最大吸収波長は 276mμ， エタノール溶液は

274mμ であり，ジクロ Jレメタンは275mμ であった.

乙のときの測定至適濃度は 2.5-15ppmである.

7. 可視部吸収法7)

1 ml中 1μg のカフェインの水溶液を標準法とレ

て0.25，0.5， 0.75-2 mlをとり水で10mlとしピリ

ジン(1→ 5)酢酸(1→50)各 2.5mlを加えて，

氷水中 5分間放置して冷却し，これに次亜塩素酸ナト

リウム (C12 として0.1%)2mlを加え， さらに氷水

中正確に 5分間放冷したのち， チオ硫酸ナトリウム

( 1→20) 2 mlおよび 4%水酸化ナトリウム 5mlを

加えて水で50mlとする.乙の呈色i夜を 460mμ で測

定して.検量線を作成した.乙のときの吸収|曲線およ

び検量線を Fig.3IC， また呈色の経時変化を Fig.4

l乙示す.乙の可視部吸収法の測定至適濃度はカフェイ

ン 0.5ppm....，4 ppmであった.

8. ガスクロマトグラフィー法

標準液には 1ml中 lmgのカフェインクロロホ Jレ

ム溶液を用いる.検出器は水素炎ディテクターを用い

，マイクロシリンジで標準首長，および試験溶液の 1-

5μJを注入した.充填剤としてはシリコン OV17を

クロモソルブ W(AW-DMCS60-80メッシュ)f乙2

%の割合l乙コーティングしたものを用いて測定した.

保持時間は 5分で，内部標準物質として用いたフェナ

ントレンの保持時間は 2.5分である.また同様にして

カラムの長さ 1-1.5mで，充填剤，ジエチレングリ
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回向掴掴凶師一Dichlormetane 276m}..l 

Chloroform 277mJ..l 

-一一同Etl1anol 274mμ 

cl.) 
にJ
同
吋

..0 
』

0.8 

~ 0 .4t-~ 
〈

0.21--

Fig. 2 Absorptio Spectra with various solvents of caffeine and the calibration Curves 

Ab 

0.8 

主 0・ エ おら/111t

Fig. 3 Absorption spectra of colorimetry 

と土
Eミ
o 
ζ。
叩

0.3 

..... 0.2 
S喧

む
にみ

ロ
<tl 

...0 
』

~ 0.1 
...0 

〈

o 0.5 1 l 2 4 Time (h1') 

Fig 4 Change in Absorbance at 460 mμin the 

lapse of time 

コールサクシネ{トポリエステルをクロモソ JレブW

(AW-DMCS 60-87メヅシュ ) t乙2%の割合l乙コー

ティングした xものではカフェインは 13.5分，フ z

ナントレンは2.5分であった.

その他充填剤 OV1(O.5-1~のカラム長 1m のも

のはカフェイン4.5分，フェナトンレン3.5分である.

また SE30を用いたものは X カフェイン 2.5分，ベ

ンゾフェノン1.5分であった.その他の条件は Fig.5，

1乙示すとおりである.なお上記の各種試験法による分
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析系統図を Fig.6I乙示す.

Caffeine Caffeine 市販品の調査結果

Ph.thr. Penanthrene 

o 2.5 5 。 13.5 

川
deteetorFID 
colurnnglass3阻 Xlm 3悶.X1.5悶 3.阻X!.2阻

ltquidphase2日 OVll DEG82% 8E:I)13.5%) 
cDlttmp，2叩・ inju.tIuntemp.210・ col.lelllp.l曲・ injectiontemp.roo'
carricrgas N，50dl也;，
I.St.phen!hthrtne 

四l.temp21O・凶作ctiontet:lp.230

col.temp21O・ injectioote凶ド230
I.S ， Be t:l nIQph~ 1l0問

試料としては清涼飲料水28種について調査を行なっ

た. うち，医薬品表示以外の強精ドリンク剤タイプ飲

料13種(そのうち 4種は炭酸含有〉について定量試験

を行なった結果，最低14ppm，最高 463ppmのカフ

ェインを検出した.さらにコーヒー@紅茶飲料 9種中

からも同様に10ppm-650 ppm，コーラ飲料6種から

は 21ppm-126 ppmのカフェインを検出した.その

結果は Table1 fL示すとおりである.

Fig. 5 Gas. Chromatograms of Caffein 

J 
Qual. 

Column Chroma tography _ 
Alumina Column (Benzen) 

CHCl3 51111 
Ether 10m.t>く2
P. ether 10m1>く2

CHC13 

CH Cl3 (V ac. dist) 

CHCl下回hanol

1) T.L.C.→U.V. 
2) T.L.C.→Color Reaction 
3) Cololor Reaction 
4) Spot Test 

L 
Quant. 
1) T.L.C. 

Sample 

C叫

Neutral. add 51111 10% NaOH 
NaCl 

Na2 S04 (Anhyd.) 

2) Color Reaction -Vis. R 
t 3) U.V. 
4) G.C. 

Fig. 6 Analytical system of Caffeine from Softdrinks 
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Table 1 Caffine Content in Soft Drinks on the market 

Sample Coffine (ppm) 

Drink Type A 

11 B 

// C 460 

// D 420 

It E 20 

/1 F 
180 

// G 160 

// H 

It I 

Drink Type (C02) J 10 

1/ K 

/1 L 150 
// M 40 

Cola Type A 70 

It B 100 

1/ C 50 

// D 130 

/1 E 20 

11 F 110 

Coffee Type A 650 

It B 600 

/1 C 470 

/1 D 50 

It E 180 

/1 F 550 

1/ G 10 

// H 20 

// I 220 

結果および考察

試験溶液調製の抽出操作においてはリン酸@クロロ

ホノレム抽出で実施すると，エマノレジ zン状態が長く続

き水層と溶媒層の分離が困難なときゃ，保存料等爽雑

物を含むときは，その妨害を避けるために，アルカリ

性?クロロホノレム抽出を行ない.あるいはエマJレジ認

をン起こしやすい粘荷な試料lζ対しては，水で、希釈レ

てから抽出を行なった.このように注意して実施すれ

ば，清涼飲料水の分析は良好な結果を得られる.

薄層クロマトグラフィーによるものは，展開溶媒と

して，氷酢酸@アセトン@メタノーJレ@ベンゼン等を

用いたものは，テーリング， Rf等l乙難点があり， ク

ロロホ Jレム@アセトン@酢酸 (45: 10: 1)等の系列

Reference 
T.L. C. 

Preservatives Vessel 

(一) トB) A Bottle 

(ー) BHA 
1/ 

(刊 BA 1/ 

(刊 BA /1 

(土) BA /1 

件) BA // 

(十) BA 力

(→ BA // 

ト) B D A H A /1 

(:1:) ←) 1/ 

←) (→ // 

(+) ト) /1 

件) (→ // 

件) ト) 11 

(十) (ー) // 

件) (→ /1 

件) ト) // 

(土) ト) Can 

(刊 ト) // 

(+) ←) // 

件) (→ /1 

仲) (→ /1 

件) (一) Tetrapack 

什) (一) Can 

(刊 ト) // 

(土) (→ It 

(:1:) (一) // 

(刊 (一) // 

の混液で展開を行なった. クロマトグラフィ -1ζ

より，展開したカフェインを，紫外部吸収法lこより定

量するときは，薄j音ベースlこよる270μm付近の吸収

が多少認められるので， 乙の分のBlancを差引いて

行なった.T.L.C.の紫外部吸収法によるカフェイン

の回収率は98%である.また，この方法によると迅速

に操作できる利点がある.

呈色反応， ドラーゲンドルフ試液による呈色では，

その確認下限は，カフ z イン約0.5pgであり，これを

ろ紙上で行なうときは， ドラーゲンドルフ噴霧用試液

の方が顕著であり， T.L.C.の場合は， ドラーゲンド

ルフ試液の方が斑点は見やすい.呈色反応、中ムレキシ

ド反応を実施するときは，抽出液の蒸発留物中のカフ
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ェインが10mg以上存在するとき可能であった.

可視部吸収法によるものは，試薬の調製，呈色条

件，操作の面でやや複雑ではあるが， ζの方法はカフ

ェインに対して特異性があり，発色は安定しているの

で， 30分以内に測定する乙とにした.なお乙の方法は

感度および、再現性についても良好な結果を得た.

ガスクロマトグラフィ一法ではuv法，可視部測定

法， T.L.C.法にくらべて感度はやや低いが G.C.法

の条件を変えて測定する乙とによりカフェインの確認

に適用できる.乙の方法は，多量のカフェインを含む

試料l乙適当である.

カフェインの清涼飲料水への添加実験による回収率

は酸性 e クロロホノレム抽出，アルカリ性@クロロホノレ

ム抽出，アルカリ性ツクロールメタン抽出では回収率

999らであり，カラムクロマトグラフィーによりヰ官製を

行なったものは92%であった.

上記の各種の方法によって，カフェインの試験を行

なったが，そのうち定量方法として試料の少ないとき

は薄層クロマトグラフィーにより，試験を行なった方

がよいし，操作時間を短縮するには，紫外部吸収法が

適している.またコーヒー飲料のように，多量にカフ

ェインを含むものでは， G.C.法が適当であり，試料

中カフ z イン含量が少なく，他の方法では検出が困難

なものについては，高い感度をもっ可視部吸収法が最

適である.乙れらの理由で、それぞれの目的にあった方

法を選ぶことが必要である.市販清涼飲料水の調査に

ついては，天然成分ないしは特に添加されたカフェイ

ンについて，一般にはほとんど注目されていないが，

それらのうちにはかなり含量の多いものも見うけられ

た.
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食品添加物中の多核汚香族炭化水素 (3，4-ベンズピレン〉について

( 1 )クエン酸

遠藤英美牛広門雅子、ド半田八十三:ド石井和志半

宇佐美博幸*藤居 b~宇

of ArOlllatic (3，4・

in Food Additives (1) Citric Add 

FUSAYOSHI ENDO 牛ヘ， M叫，1ASAK王o HIROKADO 牢ヘ， YASOM任1HANDA ヘ K王AZUE ISHII 中

HIROYUK三1USAMFご ANDTERU FUJW可

Recently increasing number and amount of food additives (e. g. citric acid)derive from petroleum 

product， because of economic reasons. 

Seven brands of citric acid were analysed in search of possible contamination by 3， 4ゐenzpyrene，
a potent carcinogenic substance. 

3， 4-benzpyrene was not demonstrable in all specimenes at the concentration of 0.10 ppb， our 

minimal detection level. Recoveries of 3， 4-benzpyrene added to 100 g of citric acid at levels of 0.5 

ppb ranged from 93.46 to 96.08% 

Several analytical methods were comparecl in terms of their sensitivity ancl quantitativity. 

義者 I=l 

従来，食品添加物であるクエン酸の製造は，果汁を

原料とする方法と，発酵法による方法とが行なわれて

いるが，近年発酵法のーっとして，流動ノfラフィンを

原料とする製法が開発されたので， ζれl乙由来する多

核芳香族炭化水素の混入が問題となってきた.食品添

加物公定書中の「クエン酸Jの純度試験にも「多核芳

香族炭化水素jの項が追加され， 3，ιベンズピレンを

指標として，限度 0.07ppm以下と定められている.

われわれは，磐田化学工業など， 7社のクエン酸の製

品中の3，4-ベンズピレンおよびそのf也の多核芳香族炭

化水素の有無を検討した.乙れらの検討Jζ際し，定性

的手段として，けい光励起スペクトル法，マススペク

トル法，吸収スペクトル法および薄居スペトクル法

を，定量的手段としてけい光スペクトル法を用いた.

*東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

PubIic Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

実験の部

試薬

(1) n-ヘキサン:けい光スペクトノレ用を 20%硫酸，

20%水酸化ナトリウム液および水を用いて順次洗浄

し，硫酸ナトリウム(無水〉を加えて脱水した後蒸

留した.

(2) 硫酸ナトリウム(無水):特級品をかヘキサンで

j先j争した.

(3) 3，4-ベンズピレン標準法:3，4-ベンズピレン(東

京化成試薬〉をベンゼン，メタノーJレを用いて再結

品し， ζの結品 0.010gを正確に秤り， 11-ヘキサ

ンに溶かし， 100 mlとした.標準液 1ml=100μg 

3，4-ベンズピレンを合む.

(4) クリセン:和光特級

(5) 1，12-ベンゾペリレン:和光特級

(6) ベンズアントロン:和光特級

(7) ナフタセン:和光特級

(8) 1，2，5，6-ヲベンズアントラセン:和光特級

(9) 20-メチルコランスレン:ドータイト試薬

帥 アントラセン:試薬一級
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i11) 0ージクロロベンゼン:特級

(12) バターイエロー液:バターイエロー(試薬@特級〉

0.5 gを秤り， 11-ヘキサンに溶かし， 10mlとした.

装置

(1) けい光分光光度計:目立MPF-4型

。(2) 二波長分光光度計:目立365型

(3) GC-MS分析器:島津-LKB900 

(4) 紫外線鑑識器:ミツミ科学 SJ型

(5) クデルナダニッシュ濃縮装置

分析用試料

市販品のクエン酸:①玉井化学製，②小松屋化学製

①井口食品製，④三栄化学製，@磐田化学製，@田辺

製薬製，⑦九州化工製.

実験操作

試験溶液および対照液の調製

試料 100gp.::.水120mlを加え，約500f乙加温して溶

かす.冷後， 71-ヘキサン80mlず、つで、くり返し 3回抽

出を行ない， n-ヘキサン層を水30mlで2回洗浄し

た後，硫酸ナトリウム 10gを入れて30分間放置する.

脱水後， 11-ヘキサンでよく洗ったろ紙を用いてろ過

し，そのろ液をクデルナダニッシュ装置で濃縮し，全

量 5mlとし乙れを試験溶液とする.対照液は水 120

mlt乙っき， n-ヘキサン 80mlずつで‘繰り返し 3回抽

出を行ない，以下試料の場合と同様に処理した液を用

v，る.

定性

(1) けい光，励起スペクトルによる測定7)

試験溶液および対照液をそれぞれ 2.5mlずっと

り， 11-ヘキサンで全量 5mlとした溶液について，け

い光および励起両スベクトルをけい光分光光度計を用

いて比測光法で測定した.ついで， 3，4ーベンズピレン

の標準溶液をかヘキサンで希釈し， 0.01μg/m13，4 

-ベンズピレン溶液をつくる.乙れについて，けい光，

励起スペクトノレを測定し，試験溶液のスペクト Jレと

3，ιベンズピレンのスペクトルを比較し，試験溶液中

の3，ιベンズピレンの有無を調べた.ついで他の 7種

の多核芳香族炭化水素のスペクト Jレも測定し比較し

た.

(2) 吸収スペクトルによる測定

試験溶液および対古賀液をそれぞれ 2.5m1とり，か

ヘキサンで全量 5mlとレた溶液について吸収スペク

トノレを測定した.ついで3，ιベンズピレンおよび他の

7種の多核芳香族炭化水素の吸収スペクトルを測定

む，比較した.

(3) マススペクトル測定

試験溶液を濃縮して 1m1とし，マイクロシリンフ

で50μfをセノレはとり ，n-ヘキサンを完全に蒸発させ

た残留物について，直接導入法でマススベクト Jレを測

定し， 3，4ーベンズピレン 0.1μgのマススペクトルと

比較した.また3，4-ベンズピレンの分子量252のマス

フラグメントグラムも測定した.

(4) 薄層クロマトグラフィ法1)

薄層は Kieselgel60 F 252 (メルク製〉を用い， 約

1l00， 30分間加熱して使用した.薄層板l乙試験溶液お

よび対照液を 1m1 fc:.濃縮した溶液5ομJと， 10μg/ 

m13，4-ベンズピレンヘキサン溶液 1μl，2μl， 4μ1， 

6μl， 10μfおよび展開の指標として， バターイエロ

ー (0.5持ヘキサン溶液〉をスポットしたのち ，n-ヘ

キサン・ O時三Fクロルベンゼン・ピリジン(10: 1 : 0.5) 

を用いて展開した.溶媒の先端が原点から約lOcm上

昇したら展開をやめ軽く乾燥した後，紫外線(365mμ〉

によるけい光によって同定を行なった.

....... ""ヨ疋;車

試験溶液および対照液をそれぞれ2.5m1とり， 3，4 

-ベンズピレン 0.025μgを加え，かヘキサンで全量

5mlとする. ζれらの溶液について， 励起波長 366

nm における 425，430， 435 nm，および励起波長383

nm における， 400， 405， 410 nm のそれぞれ3点の

けい光強度を測定し，ベースライン法1)により，式

〔ド1=1羽捌430-一弘J♂F!Lfd斗][トb同 140ω405-

を求め， 3，←ベンズピレンの標準液から得た検量線

より濃度を算出した.試験溶液および対照液の検量

線より得た値をそれぞれ a，bとし，試料中の 3，4-ベ

ンズピレン含量を(a-b)x1Q(ppめから求めた.また
100 

回収実験は試料100g 1c:.3，ιベンズピレン 0.05μgを

添加し，以下試験溶液作製の場合と同様に抽出，濃縮

した後， n-ヘキサンで全量 10mlとし，励起波長 383

nm におけるけい光強度を測定し， その値を cとす

る.試験溶液 5m1Ic:.， 3，4-ベンズピレン0.05μgを

添加し全量10m1とした溶液のけい光強度を測定し，

dとした回収率寸×峨持〉

結果

励起スペクトルによる定性結果

試験溶液，対照液および 1ng/ml 3，4-ベンズピレ

ン溶液の励起スペクトルは Fig.1のごとくであった.

試験溶液および対照液とも， 3，4-ベンズピレンの特異

的な励起波長である366nm， 383 nm iこピークがかす

かにみとめられた.また他の 7種の多核芳香族炭化水

素の励起スペクトルは Fig.2のごとくであり，それ

らの特異的な励l包帯は Table1のごとくであるが，
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いず噌れのスペクトノレとも一致しなかった.なお3，4-ベ

ンズピレンの検出限界は O.5ppbであった.

けい光スペクトルによる定性結果

試験溶液，対照液および3，4-ベンズピレンの励起波

長366nmにおけるけい光スペクトルは Fig.3， 383 

nm におけるスペクトルは Fig.4のごとくである.

80 

Fig.3からはすべての試験溶液および対照浪とも， 3， 

ιベンズピレンと同じ， 428nm Ic:.かすかにピークが

見られた.また Fig.4においても，試験溶液および対

照液とも， 403 nmにかすかなピークが見られた. ま

た Fig.3および Fig.4I乙示す通り， 366 nmで励起

した際は405nm付近lこ， 383 nmで励起しに際は428

nm Ic:.溶媒自体のラマン散乱光によるピークがある.

8種の多核芳香炭化水素のけい光スペクトルを Fig.5

rc:.， 特異的なけい光ピークを Table1 I乙示した. な

お， 3，4-ベンズピレンの検出限界は 0.1ppb で、あっ

fこ.

吸収スペクトルによる定性結果

試験溶液，対照液および3，4-ベンズピレンの吸収ス

ペクトノレは Fig.6のごとくである.また 8種の多

核芳香族炭化水素の特異的な吸収帯を Table2 fこ示

し，試験溶液の特異的な励j包帯，けい光帯および吸収

花二をまとめて Table3にかかげた.

試験j容液①，@，①，⑦の場合， 273および 291nm fこ

ナフタレンに類似のピークが見られたが， 3，ιベンズ

ピレンの吸収ピークで、ある 254，265， 295 nm Iこはす

べての試!強溶液ともピークが見られなかった.なお吸

収スペクト Jレの検出限界は 5ppbであった.

また Table1と Table2を上ヒ較してみると， 多1支

芳香族炭化水素の励起スペクトノレと吸収スベクト Jレは
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Table. 1 Fluorescence and excitation spectral maxima of polynucler aromatic hydrocarbons 

Spectral maxima (nm) 
Hydrocarbons 

Excitation Fluorescence 

3， 4-benzpyrene 270 290 298 350 366 385 I 405 428 457 

Benzanthrone 

1， 2， 5， 6-dibenzanthracene 299 300 320 344 348 395 417 442 

Anthracene 252 339 356 375 399 421 

1， 12--benzoperyrene 288 300 345 363 383 419 441 

20--methy lcholanthrene 284 298 343 360 379 393 393 417 443 

Naphthacene 274 471 

Chrysene 268 295 308 320 362 382 402 426 

かなりよい一致を示すことを認めた.

マススベクトルによる定性結果

言却設溶液および 0.1μg3，4-ベンズピレンのマスス

ベクトルは Fig.7，8のごとくであった.いづれの試

験溶液とも3，4-ベンズピレンl乙特異的な分子量 252の

ピークは見られなかった.また質量 252における試験

溶液のマスフラグメントグラフィは Fig. 9のごとく

である.

薄層ク口マトグラフィによる定性結果

試験溶液の両スポットとも，けい光は確認されなか

った.なお3，ιベンズピレンならびに類縁の多核芳香

族炭化水素を展開させた際の Rbならび民各々のけい
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Table 2 Ultraviolet absorption spectral maxima of polynuclear aromatic hydrocarbons 

Fig. 9 Massfragmentgram of sample 

hyclrocarbons absorption spectral maxima (nm) 

3， 4--benzpyrene 254 265 295 345 365 383 403 

Benzanthrone 249 263 269 280 298 366 393 

1， 2， 5， 6， --clibenzanthracene 285 296 319 332 347 363 372 382 393 

Anthracene 250 340 357 376 

1，12--benzoperyrene 287 298 344 362 383 

20--methy lcho lan threne 284 296 303 325 340 358 392 

Naphtacene 272 293 

Chrysene 257 267 292 304 318 

Table 3 Ultraviolet absorption， fluorescence ancl exciting spectra of samples， blank ancl 
3， 4-benzpyrene 

Spectral maxima (nm) 

Ultraviolet 
Fluorescence 

Excitation 
absorption at 366 nm at 383 nm 

Sample 1 273 291 258 295 363 383 403 428 455 385 405 428 

/， 2 273 291 256 292 363 383 403 428 460 385 405 

h 3 250 256 255 365 383 403 428 385 405 

It 4 273 291 257 363 383 403 428 385 405 

It 5 273 291 256 295 365 403 428 385 405 

か 6 250 256 255 363 383 403 428 385 405 

It 7 250 256 255 363 403 428 385 405 

Blank 250 256 255 363 403 428 385 405 428 

3， 4-benzpyrene 254 265 295 
298 350 366 385 403 428 457 405 428 457 365 383 403 
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光色を Table41乙示した.また 3，4-ベンズピレンの

検出限界は 4ppbであった.

定量の結果

けい光スペクトノレによる定性結果より溶媒のラマン

散乱光をさげるため，励起波長366nmのときは， 425 

430， 435nmのけい光強度を測定し， 383 nmのとき

は， 400， 405， 410 nm のけい光強度を測定して検量

線を作成するのがよい乙とがわかり，両者を各々の条

件で測定し，検量線を作成した結果， Fig. 10のごと

くなった.図からもわかるように， 励起波長 366nm

における検量線の式は Y=0.0102X十0.0035(r口 O.

9999)励起波長383nmにおける場合は， Y=O. 0256 X 

+0.00082 (r=0.9999)となり，両者を比較すると

383nmの場合の方が，感度が高い上l乙，原点を通り，

しかも直線性を示すことがわかった.

試料中の3，4-ベンズピレンの含量を 383nmの検量

線より算出レた値は Table5 のごとくであった.

Table 5からもわかるとおり，試料中の3，ιベンズピ

レンの合量はすべて 0.10ppb以下であった.

なお3，4-ベンズピレン 0.05μgのクエン酸中から

の回収率は93.46~96， 089らであった.

考察

いづれのクエン酸中からも，吸収スベクトル(検出

限界 5ppb)，マススペクトル(検出限界10ppb)およ

Table 4 Rb values of the polynuclear hydrocarbons by the thin layer chromatography1) 

Hydrocarbons Rb Fluorescence colour 

Pyrene 1. 70 yellow green 

1， 2-benzanthracene 1. 56 purple 

Fluoranthene 1.66 light blue 

Naphthacene 1. 50 yellow green 

1， 12-benzoperyrene 1. 22 purple 

3， 4-benzpyrene 1.37 purple 

Anthracene 1. 85 purple 

Chrysene 1.46 pink 

1， 2， 5， 6-dibenzanthracene 1.19 purple 

3叩 methylcholanthrene 1.48 purple 

Rb : Movement of hydrocarbons relative to that of butter yel10w 

び薄居クロマト(検出限界 4ppb)法では， 3，4-ベン

ズピレンは検出きれなかったが，感度の高い励起スペ

クトノレ(検出限界 0.5ppb)およびけい光スペクトノレ

(検出限界0.1ppb)法でかすかに， 3，4-ベンズピレン

のピークらしきものが検出されたが，対日夜i夜lこも検出

されたので，これはかヘキサンの不純物によるもの

と忠われる.しかし対照液のピークよりも高いものが

あったので、定量してみた結果，最高のものでも 0.087

ppbであった.乙れらの製品のうち， 5社がクエン酸

カノレシウムを原料として製造し， 2 社が殿粉~'1~1および

米糠を原料とレた発酵法で行なっているということで

あったが珂者の問lこは有意の差はなかった.乙の結果

からみるとやはり原料に流動パラフィンは使用してい

ないと考えられる，

けいた測定の|探，高感度ではラマン散乱光による影

響が現われるが，微量のけい光を測定するには，Jl-ヘ

キサン自体の影響をさげるため，励起波長 366nmで

は 428nmのピークで比較し，励起波長383nmでは

けい光403nm のピークで比較すべきである乙とを認

めた. まTこ定量は 383nmにおける， 400， 405， 410 

nmのけい光強度を測定するのが適当である乙とを認

めた.食品中1-3.9-10〉，くん液中5・6・8)およびワックス

類中4)からの3，4-ベンズピレンの試験では，他の化合

物の影響をうけるので，カラムを通してクリーンアヲ

プしているが，クエン酸中からの場合は，その必要が

なかった.

終り l乙本調査の試料採取にと便宜を計っていただい

た，都衛生局食品監視課各位l乙，深く感謝いたします.
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Food. Cんem.，19， 143........146 (1971) 

9) Malanoski， A. J.， Greenfield， E. L. : J. A， 

O. A. C.， 51， 114........129 (1968) 

10) John，明人 H.: Robert， T. T. : J. A. O. A. C.. 

49， 595.....，617 (1966) 
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Table 5 The amounts of 3， 4-benzpyrene in 
citric acid 

Sample. No. I Makers I~ 山 M叫叩pyren
determined pp凶b 

0.004 

1 T. K. Co. 0.087 

0.005 

0.000 

2 K. K. Co. 0.012 

0.000 

0.036 

3 I. S. Co. 0.017 

0.010 

0.009 

4 S. K. Co. 0.037 

0.025 

0.000 

5 I. K. Co. 0.000 

0.005 

0.009 

6 T. S. Co. 0.031 

0.010 

0.021 

7 K. K. Co. 0.008 

0.010 



i

-

-

l

 

割
廿

H
昨

e

E

‘
 

r

i

-

-

年
取

o
p
'
 

:
v
d

つ山

立パ，

E

O

U

五
叫

2

U

靭
:
め
一

/
'
i
a

、Ji
-

4

町

1

9

」

R

R

Z

一rノ
・

n
ヨ

[、

n
e
1
h

t市
川

A

R

2

279 

飲食器，野菜，果実用洗浄剤中の金属類について

安野哲子エド小野綾子中荻野周三*

大畠敏子*藤居瑛*

Studies on Metals in Cleansing Agent for Ta脱ewares，
Vegetables and Fruits 

TETSUKO YASUNOヘAYAKOONOぺSHUZOOGINOヘTOSHIKOOHA TAキ

AND TERU FUJII* 

1.緒 広司

昭和48年4月，食品衛生法の一部改正により新たに

飲食器，野菜，果実用洗浄剤の規格基準が定められ

?こ.

そこで著者らは，食品衛生課および食品監視課によ

り収去された飲食器，野菜，果実用洗浄剤61件(液体

58件，粉末 3件〉について規格試験を行なうととも

に，日本工業規格で定められている「台所用合成洗

剤J(JIS K 3370-1973) の試験をもあわせて行なっ

た.

まず，ヒ素および重金属について得られた結果をこ

こに報告する.

2. 実験の部

2.1 ヒ素

ヒ素の食品衛生法による「洗浄剤jの規格試験の方

法は，試料を湿式灰化したのち，添加物一般試験法の

19ヒ素試験法l乙従って行なうように規定されている.

一方， JIS規格では，ヒ素を水酸化第二鉄の沈殿i乙

吸着させて濃縮し，ヒ化水素として発生させ，ジエチ

ルジチオカノレパミン酸銀(以下 SDDCと略す〉のピ

リジン溶液l乙吸収させ，その吸光度を測定してヒ素を

定量している. ところが，水酸化第二鉄の沈殿は，洗

浄剤成分のリン酸塩その他によって，その生成を妨害

*東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chol11e， Shinjuku-ku， 

Tokyo， J apan 

されることがある.また，ピリジンを吸収液として用

いる乙とは，その強い不快臭のためJレーチン分析法と

して難点がある.そこで著者らは山本らの報告1) を参

考lこして，改良法による乙とにした.

なお，食品衛生法の規格においてはヒ素の限度は，

脂肪酸系洗浄剤にあっては試料を水で、30倍に希釈した

試料溶液，また非脂肪酸系洗浄剤にあっては水で 150

倍l乙希釈した試料溶液について， Asとして0.05ppm 

以下となっており， J1S規格で、は標準使用濃度におい

て， Asとして 0.05ppm以下となっている.

以下， J1S改良法について記す.

2.1.1 JIS 改良法

試薬

ヒ素標準溶液(1p.gAsjml) :三酸化ヒ素 C(As20a，

MERCK社製〉硫酸デシケーター中l乙一夜放置し乾

燥したもの)0.133 g I乙水10l11lおよび水酸化ナトリ

ウム溶液 (4wjv9の2mlを加え，少し加湿して溶か

し，冷却後フ z ノ{ルフタレイン指示薬 1--2摘を加

え，硫酸 (1十5)を泊加して紅色が消えるまで中和す

る.乙れをメスフラスコl乙移し入れ，水を加えて1，000

mlとし原液とする.原被 10mlをとり，水を加えて

1，000l11lとする .ζの液は用時作製する.

塩化第一スズ溶液 (40wjv9の:塩化第一スズ (Sn

C12・2H20)40 g をi缶百支50mlIこj容かし， ヱjくで100ml 

とする.これに金属スズの小粒を加えて保存する.

ヨウ化カリウム溶液 (15wjv%):ヨウ化カリウム

15gを水fC.j容かし 100mlとする.

酢酸鉛溶液(10wjv9の:酢酸鉛 CPb(CHaCOO)2.



ルシンークロロホルム溶液 5m1tc:.約 1時間吸収させ

る.ついで，一部揮散して容積が減少した吸収液にク

ロロホルムを添加して正確に 5m1とする.乙の溶液

について試薬ブランクを対照液として 510nmにおけ

る吸光度を測定する. 別 l乙ヒ素標準溶液 0~7m1 を

ヒ化水素発生びんに段階的にとり，水を加えて約 80'

m1とし，以下同様に操作して検量線を作成する.

2.1.2 試験結果

検体61件について試験した結果，すべて限度 (0，05

ppm)以下であり，なお JIS改良法によって定量した

結果は0.02ppm以下であった.

2.1.3 湿式灰化および洗浄剤成分が測定値におよ

ぼす影響

試宇!として液体の洗浄剤 3種を用意した.各試料の

無機成分を Table1 Iこ示す.

Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

3 H20J11. 8 gを酢酸 1，....2摘を加えた水 l乙j容かし，

水を加えて 100m1とする.

砂状亜鉛(1， 000--1，410μ，無ヒ素〉

SDDC.ブルシンークロロホルム溶液:砕粉した

SDDC (ドータイト・アルセメート)250 mgとブノレ

シン (C23H26N204・2H20)100 111gをクロロホルム100

1111中に入れて溶かし，暗所l乙保存する.

試薬は特l乙指定のないものは，すべて小宗製の特級

品を使用した.

装置

ヒ素描集装置:Fig.1 tこ示す装置を使用した.

280 

Table 1 各試料の無機成分 (9の
一一JISK 3362-1970 i合成洗剤試験方法」による一一

炭酸塩

1.0 

0.3 

0.6 

操作

(1) 試料A，Bにあっては 0.5000g， Cは0.1000g 

(以下(2)，(3)においても同様〉をはかりとり， これを

湿式灰化したのち，ヒ素標準溶液をそれぞれのサンプ

ルに対‘して， 3 m1， 5 1111， 7 m1ずつ加える.

(2) 各試料それぞれに，ヒ素i票準溶液 3m1， 5 m1， 

71111ずつを加えてから湿式灰化する.

(3) 各試料を湿式灰化する.

15.0 

2.5 

1.3 0.3 C 

試料

(1)湿を式添灰加化後ヒ素1(2)灰ヒ化素添加後湿式

吸光度 I 回(収引~~い 恥恨 I回(収例率

3 103 0.215 63 

A 5 0.580 104 0.388 69 

7 0.783 101 0.560 71 

98 56 

B 5 I 0.566 97 0.350 60 

7 I 0.812 99 0.500 61 

100 0.316 88 

C 5 I 0.581 98 0.549 93 

7 I 0.834 101 0.755 91 

各試料におけるヒ素の回収率Table 2 

ベドlmm

ヒ素捕集装置

A:ヒ化水素発生ひ、ん

B:酢酸鉛溶液 (10w/v持〉で湿した脱

脂綿をつめる
C: シ~コンチューブ、

D:ヒ化水素吸収管

塩化物硫酸塩

0.1 

5
5

∞斗
SEc-JegCCMM

A 

B 
-
5
5
0
0
N
 

ト-80mmーベ
l EE  

ァ -LA

iτ 

「

Fig. 1 

356形一日立 2波長自記分光光度計

操作

試料約 19を精秤し， i洗浄剤Jの規格試験l乙従っ

て湿式灰化したのち，ヒ化水素発生び、んにおtい入れ，

フェノーノレフタレイン試液を指示薬としてアンモニア

水で中和したのち，水を加えて約 801111とする .ζ

れに塩酸(1十1)10m1，ヨウ化カリウム溶液 5mlお

よび塩化第一スズ溶液 31111を加えて振り混ぜる.約

15分間室温l乙放置したのち，オブラートにつつんだ砂

状亜鉛 5gを加えてヒ化水素を発生させ， SDDC・ブ
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Fig. 2 ヒ素回収率

務 ヒ素添加後， i里式灰化したもの

口湿式灰化後，ヒ棄を添加したもの

以上の各試料について J1S改良法により測定する.

結果を Table2， Fig. 2 !乙示す.

2.2 重金属

重金属の食品衛生法による規格試験は，試料を湿式

灰化したのち硫化ナトリウム法によるように規定され

ている.

一方]IS規格では，銅，亜鉛，鉛，マンガン，鉄，

クロムの各金属個々について原子吸光法で，またスズ

については比色法で、定量している.

なお，重金属の限度は，食品衛生法の規格において

は，水で、希釈した試料溶液(脂肪酸系洗浄剤にあって

は30倍に希釈し，非脂肪酸系洗浄剤では 150倍に希釈

する.)について 1ppm以下となっており， ]IS規格

では標準使用濃度において，銅1.0 ppm，亜鉛1.0

ppm，鉛0.1ppm，マンガン0.3ppm，鉄0.3ppm，ク

ロム0.05ppm，スズ1.0 ppm以下となっている.

2.2.1 試薬

銅，亜鉛，鉛，マンガン，鉄，クロムの各標準液に

ついては，和光製の原子吸光分析用標準液を適宜希釈

して使用した.それ以外はすべて小宗製の特級品を用

いfこ.

2.2.2 装置

PERK1N -ELMER 403形原子吸光分析装置

356形一目立 2波長自記分光光度計

2.2.3 試験結果

結果は Table3 tこ示すとおり， いずれも限度以下

であった.

3. 考察および結語

以上， r洗浄剤jの規路基準が決められた乙とによ

り，市販洗浄剤の実態の把躍と試験法の検討を目的と

した調査のうちで，まず金属類について一応の結果が

得られた.乙れによると，今回試験を行なった検体は

すべて，ヒ素，重金属とも l乙限度以下という結果であ

ったが，食品衛生法の規格試験では限度試験であいま
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Table 3 重金属の定量 (150倍希釈，単位 ppm)

硫ナトリウム法化検体番号
Cu Zn 

1 1以下 0.01以下 0.1以下

2 1; 1; 

3 1; H 

4 11 11 

5 
11 11 

31 

32 
1; 

61 

いであり，定量法を定める方が良いと考えられる.そ

の方法として原子吸光法を検討したい.また，試料の

前処理(程式灰化〉の段階で，金属類の揮散，損失の

問題があるが，乙れに関して，洗浄剤の各成分が与え

る影響について，そしてまた湿式灰化にかわる前処理

方法などの点についてもあわせて今後検討したい.

謝辞

本実験l乙ご協力をいただいた，都衛生局食品衛生課

および食品監視課の各位l乙謝意を表します.
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食器洗浄に使用される洗剤残留の実態

渡辺悠 二 宇 佐 藤 憲 一 中 部 訪世津子ヰ吉田令子牛

小野結子* )菜居 瑛ネ

Residual Level of Synthetic Found of 'Vashed Tablewares 

YUJI V1ATANABEヘKENICHISATOヘSETSUKOSUW AヘREIKOYOSHIDA* 

AYAKO ONO中 ANDTERU FUJII* 

Detection of anion surface active detergent which have been used for the washing of tablewares 

was made by the use of Abbott's method. When an experiment was made on several sort of table-

wares， after their immerse in the detergent solution followed by the rinsing according to the reco・

mmendation issued by the Ministry of Health and Welfare of Japan. It was found that the residual 

level found on the specimen was always less than 30 pgj100 cm2 • Concentration of the detergent 

usec1 for the cleaning of tablewares in restaurants， hospitals anc1 schools was fouud to be less than 

0.1%. However， greater than 30μgj100 cm2 of the residual level was founc1 on the 35% of tablewares 

testec1 wi th the maxi m um of 380μgj100 cm2 • Thus， it was concluded that when hand washing is. 

applied， it is likely to require the very careful rinse of tablewares. 

まえがき

鉱if:a系洗剤 (ABS系洗剤j等〉が台所用洗剤として

食物や食器の洗浄l乙使用されてから，約20年を経よう

としているが，乙の間その人体l乙及ぼす影響並びに環

境汚染の両面から，その使用についてはいろいろの論

議がなされてきた.そして毒性についてはいまだ結論

が出されていないのが現状である.

乙のような中で厚生省は昨年，洗浄剤の使用基準を

告示1)するとともにその安全性について改めて検討す

る乙とを決めている . ζの使用基準は洗浄剤の使用濃

度を0.1%以下(脂肪酸系を除く)，野菜や果物の浸漬

時間を 5分以内とし，すすぎについては流水を用いる

場合，野菜や果物では30秒以上，飲食器では 5秒以

上，tこめ水を用いる場合はため水をかえて 2回以上す

中東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1

ホ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku幽ku，

Tokyo， 160 J apan 

すがなければならないとしている.

一方，東京都では野菜や果物における農薬の残留，

寄生虫の有無などについて調査し，かっ洗剤を使用レ

た場合の野菜などへの残留量や洗浄効果などについ

て，結合的検討を加えた結果，昨年 5月洗浄剤の使用

について，次のような方針を決めている.乙れは，野

菜や果物の洗浄には洗浄剤を用いる必要性が乏しく，

今後は十分な水洗を行・なう乙とによって，食品衛生上

の効果があげられるというもので，学校給食や病院等

でその指導を行なっている.

また一般家庭でも現在，野菜や果物の洗浄l乙洗剤は

余り使用しない傾向と思われるので，食物の摂取によ

って体内に取り入れられる洗剤量は，以前よりも相当

少なくなってきていると推定される.しかし，洗剤が

脂肪性食物の除去に非常に有効である ζ とから，飲食

器の洗浄に使用することは従来通りであると，思われる

が，飲食器への洗剤の付着残留重については 2，3の

報告があるのみである.

筆者らはすでに東京都における洗剤に関する総合的s
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Table 1 Form of Specimen 

Color Diameter Hight Surface area Vo!ume 

Melamin plate milk-white 

Melamin bowl mill←white 
Polypropylene plate yellow 

Polypropylene bowl yellow 

Porcelain plate white 

Porcelain bowl white 

な調査研究の一環ーとして，食器の残留洗剤量について

実態調査を行なっているが，更に(1)食器の材質別，新

旧による残留量，移行量等について(2)集団給食施設や

飲食時等で使用している食器の残留洗剤量，洗浄液の

使用濃度およびすすぎ液中の洗剤濃度等i乙関する調

査について実験および調査を行ない，若干の知見を得

たので報告する.

実験の部

A.種々の要因における食器の残留洗剤量について

新たに購入した給食用食器(メラミン樹脂，ポリプ

ロピレンおよび陶磁製〉を用いて，洗浄液濃度，浸漬

時2間およびすすぎ条件を変えたいくつかの洗浄方法を

行ない，食器の残留洗剤童を測定した.また熱湯への

移行性についても検討した.食器の形状は Table1 

の通りである.

1. 試料 (1)新しい食器

(2)サンドペーパーでキズをつけナこ食器(使用により

キズのついた食器とみなす). なお， 1試料l乙食器 3

{屈を使用して実験を行なった.

2. 使用洗剤市販の台所用液体洗剤(主成分:ソ

フト型アノレキルベンゼンスルホン酸塩). 定量の結果

:r陰イオン活性剤として25wjv%含有する.

3. 洗浄 (1)洗浄液:2の液体洗剤 8または 80ml

を水で 2ltこ希釈して， 0.1 wjv%および1.0wjv%首長

を調製.

(2) 浸漬時間:5分および 1時間

(3) すすぎ条件:洗浄液から食器をヲ|き上げ，以下

次の条件によるすすぎを行なう.0イ)すすぎなし (ロ)た

め水 (6りに 2回通す方法〈ただし，食器 11聞ごとに

水を換える〉 付流水下で水をあて 5秒間振り洗いす

る方法判水をオーパーフローさせながらスポンジを

用いて流水で30秒間軽く洗う方法.また約ため水i乙l

i回通す方法判温水(約400
)による流水下で、5秒間洗

う方法も行なう.なお，水の流速は100~120 mljsec. 

，水温は180前後で、あった.

4.今抽出および試験液の調製各洗浄方法で洗った

22.5cm 4.5cm 475 12 850ml 

14.5 6.0 267 480 

20.5 3.0 368 500 

12.5 6.0 241 400 

23.0 5.0 489 850 

11. 0 7.0 188 300 

食器は温風乾燥機で乾燥した後，詳!¥エタノー;lノをirJUた

し， 600恒温槽で30分間浸出する.浸出液を採取後，

食器を熱エタノールで、よく洗う.浸出液およびiJlei夜を

合わせ，ロータリーエパポレーターを用いてエタノー

ノレを完全に留去する.残査に温水 (60~700) を加えて

よく溶かした後，メスフラスコlこ移し水を加えて 100

mlとし，これを試験液とする.

5. 定量 陰イオン界面活性剤の定量法として精度

のよい Abbott法を用いた.

(1) 試薬すべて特扱品を用いる.

付) アルカリ性ホウ酸塩j容i夜 :Mj20 N a2B407 i夜

と Nj10NaOH~等量混合する.

(ロ) 1 N H2S04 

判 中性メチレンブ、ル ~i夜:メチレンブルー0.25

g を水 ll!乙溶かす.

付 クロロホルム:クロロホノレムを 1%メデレン

ブソレー液で 2回洗浄した後， CaOを加えて蒸

留し無水 Na2S04で脱水する.

(2) 定量操作 250mlの分i夜間斗(a)には水50ml，

アルカリ性ホウ酸塩溶液 10mlおよびメチレン

ブ、ノレー液 5mlを入れ，分i列席斗(b)f乙は水 100ml， 

アノレカリ性ホウ酸塩溶液10mlおよびメチレンブ

ルー液 5mlを入れる.それぞれにクロロホルム

10 mlを加え30秒間激しく振りまぜ了こ後，分液す

る.ついで 2~3ml のクロロホノレムでゆるやかに

振りまぜて水層を洗う.乙れらの操作をもう一度

くり返して行なう.抽出後，分液漏斗(b)1こは1NHz

S043 mlを力口える.

分液漏斗(a)l乙 10~100μg の陰イオン活性剤を

合むように試験液を加える(全量100ml以下).

乙れにクロロホルム15mlを加え， 1分間振還後

静置して完全l乙二尼Ile:.分け， クロロホノレム居を分

液漏斗(b)l乙移す.分i夜漏斗(b)を同様に処理し，静

置後クロロホノレムで潤した脱脂綿をつめたロ{ト

を通レてクロロホルム層を 50mlのメスフラスコ

へ移す. クロロホノレム15mlを分液漏斗(a)に加え
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て再び同様の抽出操作をくり返す.全クロロホ jレ

ム層を集めクロロホノレムで 50ml定容にする.

分光光度計 (365型日立自記分光光度計)t乙て 1cm

セルを用い，波長650nmにおける吸光度を測定する

く対照:空試験液).乙の吸光度よりあらかじめ作成し

である検量線から濃度を換算する.

6. 回収率試料(1)に洗浄液を陰イオン活性剤とし

て100μgを散布し，風乾後，上記4および 5と同様

の操作をして回収率を求めた.

回収率 (2回平均〉はメラミン樹脂製試料の場合

'98.9%，ポリプロピレン製試料の場合99.5%，陶磁製

試料の場合99.39るであった.

Table 2 Items of Specimen 

lyIE;;Ltiaトterial Stainless Facilities 
steel Alumite 

Plate 2 6 

School Bowl 5 

Tray 5 

Spoon， Fork 5 

Nursery Plate 
School 

Bowl 

Plate 1 

Bowl 

'Uffice Deep bowl 

Spoon， Fork 1 

The rest 

Plate 

Hospital Bowl 

Deep bowl 

Plate 1 
Restaurant Bowl 
Hotel 

Deep bowl 

Total 

7. 移行性について 6.と同様に調製した食器lこ熱

湯を満たし，室温で 1時間放置して浸出し，洗剤の移

行量を調べた.

B.実態調査について

学校，保育園，病院，給食センターおよび飲食庖等

で使用されている食器に付着している残留洗剤量およ

び洗浄液〈下洗い液，洗浄液およびすすぎ液〉中の洗

剤濃度について調査を行なった.なお，試料は衛生局

環境衛生部食品衛生課から送付されたものである.

1. 試料 (1)食器具類 (133検体〉各施設で使用レて

いた食器を各3個採取.検体の内訳は Table2の通

りである.

五在elamin Polpyyplreon-e Porcelain Glass Total 

3 25 36 

1 6 

5 

5 

2 4 6 

5 6 11 

8 4 13 

4 4 8 

5 3 8 

1 

2 2 

4 1 5 

3 1 4 

1 1 

14 15 

2 1 1 4 

2 1 3 

133 

Table 3 Method of Washing at Various Facilities 

M~e~t一h一o~d-of Wa11mgFa-CI1lit一lel"一---------
Feeding facilities 

Restaur・ant
School Nursery School Office 

Automatic washer 4 3 

Semiautomatic washer 11 

Hand-washig 1 7 1 3 
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Table 4 Detergent Residues on Tablewares washed by Various Methods (unit:μg/100cmり

Detergent [S1 Melamine ware Polypropylene ware Porcelain vvare 
concentra- mg Method of rinse 
tion time Plate Bowl Plate Bowl Plate Bowl 

(as anion 1. Nonrinse 
84.2 87.4 97.5 66.4 73.6 58.5 
(0.5) (0.5) (0.7) (0.4) (0.4) (0.4) 

detergen t) 
27.9 22.5 8.2 9.7 10.2 10.5 

2. Pass two tanks 
(0.2) (0.1) (0.1) (0.1) (0.1) (0.1) 

5min. 
3. Put in /unping 14.6 17.5 7.5 5.9 5.3 8.5 

water for 5 sec. (0.1) (0.1) (0.1) [(1 0.1) (blow 0.1) (0.1) 

0.1% 4. Put in roveE~lowing 10.9 10.3 4.1 5.4 4.2 4.3 
water for 30 sec. (0.1) (0.1) (bl， (bll 0.1) (blow 0.1) (blow 0.1) 

Solution 

1. Nonrinse 77.2 68.7 101.4 79.8 47.4 38.1 
(0.4) (0.4) (0.7) (0.4) (0.3) (0.2) 

2. Pass two tanks 21.1 19.4 11. 9 8.2 8.2 7.6 
(0.1) 山川町0り(blow0γow  0.1) 

1 hr. 
3. Put in r run!1ing 17.2 16.9 I 8.3 I 6.8 I 4.4 I 3.7 

water for 5 sec. (0.1) (0.1) I (0.1) I(blow O.l)l(blo¥v O. l):(blow 0.1) 

4. Put in r oveE~lowing 8.8 ~~;~ 1/.. ~~~~;. J~~~~ "2~~~J~~~~ "1~~ ~J~~~~ .~> 
も.vaterfor 30 sec. (blow 0.1) (0・1) I(blow 0・l)l(blowO.l)i(blow O.l)i(blow 0.1) 

11. Nonrin 166.3 280.2 
(0.9) (1.5) [ (1.9) [ (1.2) I (0.9) (1. 8) 

2. Pass two tanks 27.8 40. 1 I 36.4 I 28. 3 i 21. 8 36.8 
(0.2) (0.2) [ (0.3) [ (0.2) [ (0.1) (0.2) 

5min. 
22.3 15.8 I 19.9 I 7.6 I 7.1 4.4 3. Put in /un~ning 

water for 5 sec. (0.1) (01)(01〕 fbM (blow 0.1) 

4. Put in roveEflowing 3.0 3.7 I 2.0 I 2.0 I 4.8 5.6 
wate1' for・30sec. (blow 0.1) (blow 0.1〉i〈blow0.1〉i(blow0.。i(blow0.1〉(blow 0.1) 

1. Nonrinse 530.5 198.5 612.3 298.8 317.0 152.5 
1.0持 (3.0) (1.1) (4.5) (1. 8) (1. 8) (1. 0) 

Solution 2'. Pass one tank 67.4 51. 2 63.8 73.7 40.6 35.0 
(0.4) (0.3) (0.5) (0.4) (0.2) (0.2) 

2'. Pass two tanks 40.4 32.1 42.7 51. 2 25.2 25.3 
(0.2) (0.2) (0.3) (0.3) (0.1) (0.2) 

1 h1' 3. Put in r run~ning 33.7 15.4 13.4 6.1 7.5 18.9 
wate1' fo1' 5 sec. (0.2) (0.1) (0.1) (blow O. l):(blow 0.1) (0.1) 

3'. Pu~ it; A ~~~ r 1'u~ning 3.9 3.0 3.1 
. wate1'( 400)for 5 sec. (blow 0.1) (0.1) (blow 0.1) 

4. Pu!. inr ov~~f~owing 10.3 10.6 4.3 7.5 5.2 3.8 
water for 30 sec. (0.1) (0.1) l(bloW O. l)l(blow O.l)l(blow 0.1) (blow 0.1) 

Note : Figures of the uppe1' 1'ow indicate μg per 100 cm2 • 

: Figu1'es in parenthese indicate amount per unit volume 

changed from amount per unit area. 

(2) 洗浄液 (110検体〉各施設で使用していた下洗

い液 (251.食体)，洗浄液 (37検体〉およびすすぎ液(48

校体〉を各 250ml採取.各施設における洗浄方法は

Table 3の通りである.

2. 試料中の陰イオン活性剤の抽出および定量 A 

4および 5と同様の操作を行なう.

結果と考察

A. 種々の要因における食器の残留洗剤量について

試料の種類や洗浄方法を変えた時の残留洗剤量の測

定結果は Table4および 5の通りで，値は μg/100

cm2および ppmで示され， ppmはその食器l乙水を満

たした時の濃度を表わしている.また洗剤を付着させ

た食器について，熱湯移行量を調べた結果は Table6 

の通りである.

以上の結果から

1. 新しい食器の場合(以下4まで)，形状，材質

別についてみると Table 4より，形状別lこは残留重

lこ差は認められなかったが，材質別には|陶磁製食器iこ
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Table 5 Detergent Residues on Flawed Tablewares 

Per o(nμe gp〉late 

Melamine plate 261. 7 

Polypropylene plate 243.3 

Method of washing is as follows. 

Detergent concentration : 1. 0持 so1.

Steeping time : 1 hr. 

Method of rinse : pass two tanks 

Per unit area 
Flawless wares under 
the same method of ri-

(μg/100cm2) nse (μg/100 cm2
) 

55.1 40.4 

66.1 42.7 

Table 6 Rate of Transfer of Detergent to Hot Water from Tablewares (unit : 9の

Melamin 

Plate Bowl 

Once 95.7 100.6 

Twice 96.4 82.5 

Average 96.1 91. 6 

比較して，合成樹脂製のもの(メラミン樹脂〉に若干

多い傾向が見られる.

2. 浸潰時間についてみると Table4より，野菜

や果物で、は内部への浸透などで浸漬時間が長いほど残

留量が増大するが，食器の場合は浸透がほとんどな

く， 5分と 1時間の間l乙は差が認められない.

3. 洗浄液の濃度別にみると Table4より，すす

ぎを全くじない場合0.1%液では 38.1.--101.4μg/100

cm2， 1. 0%液では 151.7.....，612.3μg/100 cm2付着し，

ため水 2回のすすぎの場合0.19もj夜では8.2，....，27.9μg/

100 cm2 (平均13.8μg/100cmり， 1. 09幻夜では21.8.....， 

42.7μg/100 cm2 (平均34.0μg/100cmりの残留が認

められ，濃厚液で洗浄すると明らかに残留量が多くな

る. しかし流水 5秒の場合では 0.1%液で 3.7-17.5

pg/100 cm2 (平均9.7μg/100cm2
)， 1. O%i夜では 4.4

---33.7μg/100 cm2 (平均14.3μg/100cm2
) 残脅し，

流水30秒の場合0.1%液では 0.7-10.9 cm2 (平均5.8

μg/100 cm2)， 1. 0%液では2.0~10.6μg/100cm2 (平

均5.2月 /100cm2) の残留があり，濃度による差はあ

まり認められない.

4. すすぎの条件別にみると Table4より， ため

水の場合すすぎ効果が悪く，流水30秒ではほとんどが

10.0μg/100 cm2以下になり，流水によるすすぎの方が

よい.ため水 2回と流水30秒を比較すると最高で1/18

Polypropylene Porcelain 

Plate Bowl Plate Bowl 

88.5 79.2 91. 3 81. 3 

87.7 75.4 78.2 77.4 

88.2 77.3 84.7 79.3 

最低で 1/21ζ減少している.またため水 1回と 2回を

比較すると， 1回の場合2回の約50%増の残留が認め

られる.次に温水(約400
) の流水 5秒ですすいだ場

合，その残留量は10.0μg/100cm2以下となり，流水

〈約180
) 30秒と同じ洗浄効果が認められる.

以上から厚生省の使用基準に従って洗浄液濃度を

0.1%とし，すすぎ方法をため水2囲または流水5秒以

上で食器洗浄を行なった場合，残留洗剤量は30.0μg/ 

100 cm2以下になるが，ため水 2回と流水 5秒では差

がある.

5. キズのある合成樹脂製食器を使用した場合，

Table 5より， 55. 1.......66.1μg/cm2 の残留が認めら

れ，キズのない新しい食器K比較して約50%増になっ

ている. 宮里らによる実態調査3)においてもキズの多

い食器ではキズの少ないそれに比較して残留が多いと

指摘されている.

6. 食器l乙付着させた洗剤について熱湯への移行量

を試験した結果， Table 6より， 77，....，96%の洗剤jが移

行しており，このような食器を汁物等の液体食品に使

用した場合，洗剤のほとんどが摂取される恐れがあ

る.

B. 実態調査について

実態調査の結果は，各施設における食器の残留洗剤

量については， Table 7， Fig. 1， 2および 3，洗浄
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Tab1e 7 Distribution of the Detergent Concentration 

~~ko一fm一Sdpe一d~pm¥pm¥m¥| | …m I ;;;0.5 ppm I ;;;1. 0 ppm I ;;;1. 5即 ml 山 pm I 2.0 ppm < 

P1ate 26 32 10 2 2 3 

Bow1 7 17 3 1 。 。
Deep bow1 3 12 。 。 。 。
Tota1 36 61 13 3 2 3 

(9ら〉 (30.5) (51. 7) (11.1) (2.5) (1. 7) (2.5) 

Note : ppm is amount per unit vo1ume changed from amount per unit area. 

μg/100cm2 

Maximum 382. 9 
20トI Minimum 1. 4 

e Iμg/10∞Ocm2 

'8 10叫ト Maむ似xi加ηmum 186.8 
(]) I 1I1f 
臼 I 1Vlinimum 2. 2 
Uコ
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Fig. 3 Distribution of the Residua1 Detergent 
on Tablewares except Plates， Bow1s 

and Deep bow1s. 。510 5'0 100 印刷ぽ号。。
Amount of Detergent Residues (μg/100cm2) 

Fig. 1 Distribution of the Residua1 Detergent 

on Plates 

20 

ppm 

Maximum 646. 0 

:Minimum 0.2 

ち Ei

乙』
♀J 
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0 
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) 
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Fig. 4 Distribution of Detergent Concentration 
in the Pre-washing Solution Fig. 2 Distribution of the Residual Detergent 

on Bow ls and Deep Bow ls 

i夜の洗剤濃度分布については下洗い液 Fig.4，洗浄

液 Fig.5，すすぎ液 Fig.61乙示されている.また衛

生局環境衛生部食品衛生課で調査した各施設における

洗浄方法については， Table 8， 9および101こ示され

ている.

以上の結果から

1. 食器の残留洗剤量は Table7， Fig. 1， 2， 3よ
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叫 4

0 

251-
ppm 

Maximul11 5， 260. 0 
lvIinimum O. 3 

日 automaticwasher 
口hancl-washing 

Dete 工rg伊伊e臼l叫 Coce 山、1叫a叫tiol口1 (ppm 

Fig. 5 Distribution of Detergent Cocentration 

in the Washing Solution 

Table 8 Details of Method of Pre-washing 

r 

Q) 

S 
c) 
(j) 

p.. 

∞10 
叫4

0 

。
F 
d 

ppm 

Maximum 13. 5 

Minimum blow 0.]. 

四 automaticwasher 

口hand.-washing

Deterge川 Conce山 'ation(ppm) 

Fig. 6 Distribution of Detergent Concentratio!1 

in the Rinsing Water 

、、不平.ethodof washing I Auto12主er Iミ?なお¥ Hand-washing …iJ:!??LiEhaulschoolLfic出品bl
Pre-
washing 

Use hot running water I 
U5e hot standing water I 

Within 1 min. I 

Within 5 min. 
Tinle 1 HT!.LL!__ 1'-___!__ Within 15 min 

Within 30 min. 

Above 30min. 

No pre-w邸 hing I 

2 

2 

り，皿，わん等の形状および材質別による差はほとん

ど認められないが，金属製のものに若干多いものがあ

った.また残留最は，30.0μg/100cm2以内のものが

133検体中87検体 (65%)あり， 50.0μg/100cm2 を乙

えている30検体 (22.59のはほとんどが手洗いによる

もので，最高382.9μg/100cm2 (給食施設のメラミン

2 I 1 1 1 1 6 

4 2 6 

3 1 7 

2 

3 3 

1 1 3 2 7 

製皿〉検出した.自動，半自動洗浄機によるものはほ

とんど50.0，ug/100 cm2 以内であるが，手洗いによる

洗浄法は他の方法と比較して残留が広範囲にわたって

いる.乙れは人為的要素i乙左右され，統一制を欠くた

めと思われる.

2. 洗浄液の洗剤使用濃度を調べた結果は， Fig.4 
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Table 9 Details of Method of Washing 

h 号、、』竺竺fwashing Automatic 
washer 

Facilities Ffaecediiiintig d Resta-

Method of washing -~~~ 
es urant 

(Office) 

Detergent Use 4 3 

Not use 

Use hot running water 2 1 

Use hot standing water 2 2 

Within 5 sec. 1 

Within 10 sec. 1 1 

Time Within 30 sec. 2 2 

Within 60 sec. 

Above 60 sec. 

Table 10 Detalis of Method of Rinse 

Automatic 

く ζ ~、ベMこごetho¥dofM¥口ethoポdof ¥rー¥Ea~se、e γ 
washer 

Feediliintig 困
faciliti-IRestau-
es Irant 
(Office) 

U se hot running water 4 

Use hot standing water 

Use running water 

Uwsae ter hot standing and running 

Once 2 
Number of Twice 2 
times 

Thrith 

1~ 4 sec. 

5~ 15 sec. 3 

Time 
16~30 sec. 1 

31~60 sec. 

60~ 120sec. 

Above 120 sec. 

より，下洗い液は全て 0.1%以内で使用されており，

25検体中24検体 (96~のが0.05%以内であった Fig.

5より，洗浄液は37検体中35検体 (95%)が0.1%以

内で{吏用されているが，使用基準の 0.1%を乙えてい

るものが 2ヵ所あり，集団給食施設で0.53%，保育園

で0.12%のj震度で使用されていた.自動および半自動

洗浄機の場合，陰イオン活性剤はほとんどが低濃度で

あった.乙れは陰イオン活性剤を多く含んでいると泡

立ちが多くなり，またすすぎが十分に行ないにくいな

ど洗浄操作が悪くなるので，主成分がアルカリ洗浄剤

3 

3 

1 

1 

1 

Semiautoma- Hand圃washing
tic washer 

Feeding facilities Resta-Total 
School urant 

Office Scool ム苅sUcihDoCoAl J 

10 1 1 7 3 29 

1 1 

5 1 9 

6 1 1 6 3 21 

6 3 2 12 

5 1 2 10 

1 5 

1 1 2 

1 1 

SateImC iautom-
washer Hand-washing 

Feeding facilities IResta・

School 
Total 

Office|i School l i Nsucrhsoeorl y t 

2 1 3 3 16 

2 1 3 

1 2 3 

7 1 8 

1 1 4 3 14 

7 1 3 13 

3 3 

1 2 3 

9 1 5 19 

1 2 5 

1 

1 1 

1 1 

または非イオン洗浄剤で，部成分が陰イオン活性剤の

洗浄剤を使用しているためである. Fig. 6より，すす

ぎ液の洗剤濃度は 48検体中35検体 (73%)が2ppm

以内であり，水道水の水質基準 0.5ppm以内のもの

が22検体 (46%)で，最高は13.5ppmであった.また

自動洗浄器で 10ppmを乙えるものが8検体中 3検体

もあり，すすぎ工程K問題がある.

3. 各施設における洗浄方法としては Table8， 9， 

10より，学校では半自動，事業所では自動洗浄機によ

る方法が主であるが，保育園では手洗いで行なってお
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り，また飲食j古で、は自動洗浄機と手洗いの両方によっ

ていた.洗浄工程別では，各施設とも下洗いは洗浄剤

を使用し，多くが 1......15分間で行なわれ，温水による

ため水が用いられていた.洗浄液は下洗い同様に洗浄

剤を使用し，多くが温水によるため水または流水で30

秒間以内で行なっていた.またすすぎについては約半

数の施設で流水(温水〉を使用し，学校においてはた

め水(温水〉と流水〈水〉を併用しているところが多

い.回数は 1.......2回，すすぎ時間は 5-30秒間であっ

た.しかし，すすぎ時間については，使用基準以下の

施設が3ヵ所〈事業所 1)飲食屈のあった.

まとめ

私たちは飲食器の洗浄剤を使用した場合，どの程度

の洗剤が食器l乙付着残留してくるかをいろいろ要因を

変えて検討し，あわせて各施設における洗浄方法並び

に飲食器具類の残留洗剤量等について，実態調査を行

なった.

本実験の結果，厚生省の使用基準に従って洗剤を使

用すると，食器への残留洗剤量は新しい食器の場合で、

30.0μg/100cm2以内になる.しかし，残留が全くない

ことはなく，しかもキズのある古い食器ではその 1.5

倍程度比増加し，洗剤濃度が10倍の1.0%液では，多

いときで66.1μg/100cm2 の残留が認められる乙とが

わかった.また飲食物によっては，食器から移行して

摂取されることも考えられるので，すすぎを十分に行

なうとともに十分に水を切る必要がある.なお， ζの

実験 (0.1%洗剤液，すすぎ:流水5秒〉における平均

残留重から換算した 1日の洗剤摂取量は0.27mg程度

と推定される.昨年，東京都が発表した都民の洗剤 1

日最大摂取推定量は14.546mgで，その中食器からの

摂取量は 0.3mgであった.

また実態調査の試験結果からみると，残留洗剤量は

50.0μg/100cm2以内のものが80%をしめており (30.0

μg/100cm2以内のものは65%)，乙の残留量から考察

すると，おおむね使用基準にそった洗浄方法を行なっ

ているものと考えられる.乙れは洗浄方法の実態調査

の結果と合致している.ただ残留洗剤量が 100.0μg/

100 cm2以上のものが15検体 (119のもあり，これは

すすぎを全く行なわないものと閉じ状態にあると考え

られ，洗浄方法に問題を残している.乙の要因として

は，下洗い液や洗浄液の洗剤濃度は大きく影響せず，

むしろすすぎ段階での影響が大であるのですすぎ方法

を改善しなければならない.例えば，すすぎは必ずオ

ーバーフロ{させながら流水下で洗い，かつ全面換水

をできるだけ行なった方がよいと忠われる.またキズ

の多い古い食器は残留洗剤量も多くなるので，破損し

ないまでも耐用年数を考慮して，新しいものと適宜変

えていく必要がある.

なお，洗浄剤の使用実態調査結果については， 49年

3月衛生局環境衛生部食品衛生課から報告書:が出され

ている.

〔付記〕

本研究は昭和48年度当研究所研究課題「食器洗浄に

使用されたABS類の残留に関する調査研究Jとして

実施したものである.

文献

1) 官報，昭和48年4月28日厚生省告示第98号，食

品，添加物等の規格基準

2) 篠田耕三，伊藤孝治，安田健一，木下恭二:食

街誌， 4， 387，...，391 (1962) 

3) 宮里秀樹，吉永安信，宮城朝光，古川朝善，東

ja納佑行，波平毅:食品衛生研究， 24， 3， 23--30 

(1974) 
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ガラス製食器，特にプリントガラスコップの重金属溶出について

渡辺悠二*佐藤憲一*諏訪世津子*吉田令子ヰ

佐藤弥代子*藤居 瑛*

Detedion of Eluted Heavy Metals from Glass柄Tares

(Printed Glass.向.Tumblers)

YUJI WATANABE*， KEN1CH1 SATO*， SETSUKO SUWA*， RE1KO YOSH1DA*， 

YA YOKO SA TO* AND TERU FU]II* 

A total of 27 glass.tumblers consisting of 17 imported and 10 domestic ones， having colored print 

on their outermost within 2 cm from the edge， was tested by adopting the ]apanese Standard Pro. 

cedure for Porcelain for the presence of extractable heavy metals in their printed color enamel. 

Elution of heavy metals was made by dipping the tumbler upside嗣downinto 2 mljcm2 of 4 % acetic 
acid and left at room temperature for 10 minutes. 

All the 27 specimens tested had released 0.1-390 ppmjcm2 of lead. Of them， 4 (23.59のof17 im-

ported ones had released greater than 100 ppmjcm2 of lead， while 8 (809のof10 domestic ones 

released less than 20 ppmjcm2 of the one and there was none over 100 ppmjcm2• Twenty-two (81. 49の
of 27 had released 0.1，...，40 ppmjcm2 of cadmium， and in these cases cadmium was detected from 

red or yellow printed color enamel. With a few exceptional case， almost of al1 the specimens did 

not releasd any other heavy metals， such as copper， zinc and arsenic. 

まえがき

ガラス製品は，従来，衛生的で無害なものと考えら

れているが，最近，はなやかな図柄のプリントガラス

コγ プが数多く出まわっており， ζの絵付けについて

は陶磁器と同じように，重金属溶出の問題があるとお

もわれる.乙の乙とについては現在 J1S規格のガラ

ス製コップリの中で， 窯業用絵の具などによる焼付加

工は，ガラスコップの内面の全面および外面の口音防〉

ら10mm未満のと乙ろに施してはならないと規定し，

7](1乙よる溶出で鉛を試験している.さらに日本硝子製

品工業会において，プリントガラスコヅプの重金属溶

出についての自主規制2)が提案されている.しかし食

*東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

160東京都新市区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku 
Tokyo， 160 ]apan 

品衛生法では，唇等l乙接触する部分について陶磁器の

規格を準用する規定3)があるだけである.

ガラスの京会付・けには， グラスカラーエナメルめが{吏

用されている.乙のグラスカラーエナメルは，低融点

ガラスl乙金属酸化物，金属硫化物または耐性熱無機顔

料を混合した窯業用絵の具であるが，陶磁器と異なり

焼成のときガラス器が変形しない程度の低融点である

ことが要求される.乙の融点は，おおよそ 3区分(500

，....，6500
) されているが，食器の絵付けは600。前後で行

なわれる.エナメルの融点、を， i尽くするために，鉛が

原料として不可欠の成分となっていて，主lζPbOが

合される.一部A1203などを配合して化学的耐久性

を増しているものもあるが，焼付温度が低いものほど

重金属が溶出されやすい.CdOもガラスの軟化協度

を低下させる目的で用いる乙ともあるが，むしろガラ

ス中の鉛と黄赤系の顔料として用いられる CdS，Cds 

SeS2 (硫セレン化カドミウム〉などのイオウ分による
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黒色の硫化鉛の生成を防ぐための安定剤として用いら

れる.

以上の乙とから，ガラスコヅプの外面l乙施された絵

付けからの重金属溶出について検討したので報告す

る.

実験の部

1.試料

デパート，スーパーで市販されているプリントガラ

スコップ27検体(国産品10検体，輸入品17検体〉で，

いずれも食品監視課第二機動班から送付されたものを

尋問斗とした.

検{本をガラスコップ外面の口部から絵図焼付け加工

部分までの距離で分別すると， 5 mm以内 5検体， 10 

lTIm以内10検体， 20 mm以内12検体であった.

2. 試験溶液の調製

(1) 検体をよく水で、洗った後，検体の表面積 1cm2 

につき 2mlの割合の 4%西側交を逆さまにした検体の

口部から 20mmの高さまで満たし， 10分間室温l乙放

置レた後，検体をとり出し試験溶液 aとする.

(2) (1)と同様にして 1時間放置したものを試験溶液

bとする.

(3) 検体をよく水で洗った後， 500 tc加熱した蒸留

水1，000mlをビーカーにとり， この蒸留水中l乙検体

を浸し，時計皿でおおい 500 t乙保ちながら，ときどき

かき混ぜて30分間放置した後検体をとり出し試験溶液

cとする. (JIS規格による焼付絵の具試験の条件〉

3. 試験操作

(1) 

試験溶液200mlをとり，水浴上で、蒸発乾因した後，

支持電解質10mlt乙溶かし，く形波ポーラグラフィー

を用いて，鉛，カドミウム，銅，亜鉛の定性定量を行

なった.

支持電解質:1 N HCl-1 N NH4Cl 溶液 (1: 1) 

測定機種:柳本P8型

(2) ヒ素の定量

食品添加物公定書一般試験法23，ヒ素試験法によっ

て行なった.

結果と考察

試験結果は Table1，2，3，4のとおりである.

(1) 鉛

試験溶液 a，b については，すべての検体から検出

され，検出値は広範囲にわたっている.

最高値は試験溶液aでは 390.0ppm，試験溶液bで

は815.0 ppmであった.

試験溶液cでは，最高値 0.3pprnでほとんど検出

されなかった.

試験溶液 aより試験溶液bの方が，重金属溶出量が

大きいのは当然であるが，鉛溶出量が多い検体では10

分間で溶出しきってしまい， 1時間溶出で、溶出量増加

のないものが3検体 (266.0ppm， 385.0 ppm， 390.0 

Pprn)あった.

食品衛生法l乙基く陶磁器の規格試験限度(鉛として

20 ppm)を超えているものが，試験溶液 aで 9検体

Table 1 Amount of Heavy Metals Detected from Domestic Glass-Tumblers 

i ateI1s1tPeId e 

1 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

10 

Heavy metals detected (ppm) 

Pb Cd Cu Zn 

a b C a b C a b C a b C 

1.8 5.3 。 0.1 0.3 。。。。。。 。
38.0 223.0 。 2.4 17.4 。。。。。。 。
3.5 5.8 。 0.3 0.5 。。。。。。 。
0.1 0.2 。。。 。。。。。0.2 。

89.2 269.2 。 6.7 26.7 。。。。。。 。
6.2 112.2 0.2 2.0 8.0 。。。。。。 。

58.0 164.0 。 5.0 17.0 。。。。。。 。
0.3 0.3 。 0.1 0.3 。。。。。。 。
0.1 0.3 。。。 。。。。。0.3 。
0.2 0.2 。。。 。。。。。0.2 。

Note : a=10 minutes elution made by 4 % acetic acid at room temperature. 
b=60 minutes elution made by 4 % acetic acid at room temperature. 

As 

a b 

。。
。。
。。
。。
。。
。。
。。
。。
。。
。。

c=30minutes elution made by 1，000ml of distilled water previously wanned at 50 0
• 

C 

。
。
。
。
。
。
。
。
。
。
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Amount of Heavy Metals Detected from lmported Glass-Tumblers 

Heavy metals detected (ppm) 

Samestpeld e Pb Cd Cu Zn As 
test 

a b C a b C a b C a b C a b C 

1 2.4 5.6 。 0.2 0.4 。。。 。。 。。。。。
2 0.7 2.0 。。 0.1 。。。 。。 。。。。。
3 78.5 433.5 0.3 。 7.0 。。。 。。 。。。。。
4 245.0 815.0 。 4.0 17.5 。。。 。。114 。。 0.3 。
5 6.4 6.8 。 0.4 0.5 。。。 。。 。。。。。
6 3.2 3.4 。 0.4 0.5 。。。 。。 。。。。。
7 7.3 8.2 。 0.4 0.4 。。。 。。 。。。。。
8 385.0 385.0 0.2 15.0 1565.0 。。75.0 。。 。。。。。
9 390.0 390.0 。40.0 840.0 。。8.2 。。 。。。。。
10 4.0 10.9 。 0.7 2.0 。。。 。。 。。。。。
11 3.8 4.4 。 0.1 0.3 。。。 。。 。。。。。
12 5.1 21. 9 。 1.3 1.9 。 G 。 。。 。G 0.1 0.1 。
13 266.0 266.0 。 0.3 0.3 。。。 。。 。。。 。
14 2.0 12.8 。 0.2 1.2 。 G 。 。。 。。。 0.2 。
15 15.0 55.8 。 1.0 3.5 。。。 。。 。。0.6 0.9 。
16 20.0 41.0 。 0.8 23.0 。。。 。。 。。。。。
17 7.5 14.5 。 0.5 1.0 。。。 。。 。。0.3 0.3 。

Table 2 

Note : a = 10 minutes elution made by 4 % acetic acid at room temperature. 

b =60 minutes elution made by' 4 % acetic acid at room temperature. 

Cコ 30l11inuteselution l11ade by 1，000 l11l of disti11ed water previously wanned at 50 0
• 

lncidence of the Amount of Cadmiul11 

Detected 

Table 4 lncidence of the Amount of Lead 

Detectecl 

Table 3 

Elution method 
Al110unt of Cadmiul11(ppm) 

Elution method 
Amount of lead (ppm) 

く 0.1

0.1....... 0.4 

0.5'" 1.0 

1.1--5.0 

5.1-10.0 

10.1-50.0 

50.0く

b 

4

7

3

4

2

5

2

 

a 

5

0

3

5

2

2

0

 

噌

14

く 0.1

0.1，....， 5.0 

5.1，...， 10.0 

10.1-20.0 

20. 1，_， 100.0 

100.1，....，200.0 

200.0く

b 

ハU

可
d

F

h

d

q

o

q

δ

q

A

ヴ
4

a 

0

2

5

2

4

0

4

 

マEEゐ

Note : Figures in the Table inclicate the number 

of specil11en. 

a=10 minutes elution macle by 4 % acetic 

acicl at room temperature. 

b=60 minutes elution macle by 4界 acetic

acicl at room temperature. 

Note : Figures in the Table indicate the number 

of specimen. 

a=lO minutes elution made by 4 % acetic 

acicl at room temperature. 

b=60 minutes elution l11ade by 4 % acetic 

acid at room temperature. 

であった.

;最高値は試験溶液aでは40.0ppm ，試験溶液bで

は1，565.0ppl11であり，全く検出しないものは試験

く33.0%)あった.

(2) カドミウム

検出値はかなり鉛より低く， 15検体が0.4ppl11以下
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溶液 aで5検体(18.59の，試験溶液bでは 3検体

(11.19のであった.

試験溶液 cからは，全く検出きれなかった.

(3) 銅

試験溶液a，Cからは，全く検出きれなかった.

試験溶液 bから検出されたものが， 2検体 (750.0

ppm， 8.2 ppm)あった.

(4) 亜鉛

試験溶液 a，b， cとも，ほとんど検出されなかった

が，試験溶液bで114.0ppmの高い検出値を示したも

のが 1検体あった.

(5) ヒ素

検出値は低いが，試験溶液aから 4検体(16.89の，

bより 6検体 (22.29の検出されている.

試験溶液 cからは，全く検出されなかった.

例外観変化

重金属溶出[直l乙伴い，多いほど激しい変化を示して

いる.

色:濃→淡，明→暗，透明→不透明

試験後カラ{エナメノレが粉状になり，光沢を失い，

おちやすくなった.乙れらの変化が併せて起こった

り，単独で、起こったりしている.

変化のないものは，試験溶液 aで12検体 (44.49の，

bで9検体 (33.3%)で， cではすべて変化が認めら

れなかった.

以上の結果を鉛，カドミウムについてみると，鉛は

特定の色とは関係なくすべての検体から検出され，カ

ドミウムは主i乙黄，赤の着色を施してあるものが，高

い検出簡を示している.乙れは，まえがきで述べたよ

うに，グラスカラーエナメルIc:.，低融点ガラスの原料

として鉛が用いられているためである.銅の検出され

た検体は， 2検体とも青系の絵付けの施してあるもの

であり，銅は低融点化の原料ではないので，顔料から

の溶出とみられる.外観変化は絵付け面積に関係な

く，重金属溶出量が多いほど顕著であり，検出憶が広

範囲にわたっていることから，焼成温度，耐酸性など

のグラスカラーエナメノレの個々の違いが現われている

ものとおもわれる.

日本硝子工業会提案の自主規制では，室温 4%で酢

酸中l乙製品引受し， 30分間放置したものを試験溶液と

して，製品川聞につき溶出量が鉛25mg以下，カドミ

ウム 2.5mg以下である ζととしている.今回の試験

と比較するために， 49ら酢酸10分浸出における

j容出量を，コップ 1個あたりの総溶出量 (mg)I乙換

算すると，時間的l乙は10分間と短時間であるにもかか

わらず，上記の自主規制値をうわまわるものが鉛では

8検体(国産品 2検体，輪入品 6検体)，カドミウムで

は5検体(国産品 2検体，輸入品 3検体〉あった.

輸入品と国産品を比べてみると， 49ら酢酸10分浸出!

の場合，輸入品は重金属高濃度のものが多くみられ，

鉛についてみると200ppm以上〈最高390.0ppm)の

ものが4検体 (23.59のあった.国産品はすべて 100'

ppm以下であり， 8検体(809のは20ppm以下であ

った.また， 1時間浸出の場合も同様の傾向を示して

いる.輸入品の検体は，すべてアメリカからのもので

あり，色彩豊かな図柄が好まれる反面，グラスカラー

エナメルのチェヅクは，あまり厳しく行aなわれていな

いのではないかとおもわれる.今回の試料にみるよう

に，口をつける部分に絵付けがあるものについて， nS 
規格の水 50030分保温浸出条件(試験溶液 c)では，

鉛，カドミウムの溶出は，ほとんど認められないが，

浸出条件が4%酢酸10分の場合では，すべての検体か

ら鉛が， 80%以上の検体からカドミウムが検出されて

いる.ガラスの絵付けは，焼成温度が陶硲器より低い

とはいうものの陶磁器の勅薬とグラスカラーエナメル

とは，かなり組成が類似している.したがって重金属a

の溶出試験には， J1Sの溶出条件よりも陶磁器規格試

験同様4%酢酸による浸出が適当であるとおもわれる.

まとめ

プリントガラスコップ27t.食体について口部に近い部a

分 (20mm以内〉よりの重金属溶出を検討‘した.49も酢

酸室温10分浸出液では，鉛はすべての検体から 0.1，....

390.0ppmの範囲で検出され， 乙れは鉛がグラスカ

ラーエナメノレの原料で‘あることに起因している.カド

ミウムは 0.1，....，40.0ppmの範囲で 22検体 (81.49の

から検出され，その多いものは，黄赤系の彩色を施し

であるものであった.鉛， カドミウム以外の重金属φ

(銅，亜鉛， ヒ素〉は，ほとんど検出されなかった.

また国産品と輪入品を比較すると，輸入品l乙溶出量が

多い傾向がみられた.

JJS浸出条件(水50030分〉では，ほとんど重金属e

は検出されなかった.またグラスカラーエナメルは，

陶磁器紬薬l乙組成が類似していることからみても， 4 

?も酢酸を浸出液として用いる方が安全性が高い.

文献

1) JIS，ガ、ラスコヅプ， S 2043 (1971) 

2) 日本硝子製品工業会:硝子ニュース， 98， 8-9' 

(1972) 
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4) 柏守彦:化学と工業， 26， 4，134-136(1973) 
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多摩川魚類中の PCB，PCTおよび農薬蓄積量

深野駿一*牛尾房雄中道口正雄牢

PCB， PCT and Pesticides Residues in Fish CpHected from the Tame River 

SHUNICHI FUKANOヘFUSAOUSHIO* AND MASAO DOGUCHI* 

The analyses of PCBs， PCTs， and pesticides residues were made with the fishes sampled at 12' 

sites in the Tama River 1'unning through the Tokyo a1'ea from August through Novemver 1972. 

The PCBs concent1'ations in the fish showed a progressive increase when the sample site came 

c10se to the estua1'y. The PCBs levels we1'e below 1 ppm in the fish f1'om the upper reaches on fresh 

tissue basis and most of those from the middle reaches exceeded 1 ppm. Same of the sample fishes 

of the estuary exeeeded the level of 3 ppm， the acceptable PCBs limit for fishes in coastal and 

inland waters. 

The constitution of PCB 1'esidues in the fishes f1'om the upper reaches was diffe1'ent from those 

of the middle reaches and the estuary. No 01' few trichlorobiphenyls were detected in the former. 
¥Vhile in the later， t1'ichlo1'obiphenyls constituted 10 to 20% of the PCBs found in the fish. No 
pa1'ticular sources from which PCBs was released to the river were found. 

The ave1'age concent1'ation of PCTs was 0.0025 ppm with a 1'ange of ND to 0.014 ppm on fresh 

tissue basis. The PCTs residues in the fish was so low that the ave1'age PCTs/PCBs 1'atio was 
showen to be no more than 1/600. Except fo1' the uppe1' 1'eaches， sample site No. 1 to No. 4， where 
t1'ace amount of PCTs was detected in the fish， no di1'ect 1'elation between PCTs levels and geogra-
phical location was recognizable. 

The average levels of DDT and BHC were 0.3 ppm and 0.03 ppm 1'espectively. Appo1'oximatery 60， 

% of the DDT was present in the form of p. pにDDEand 40% of the BHC as s-BHC. The leveles 

of DDT in the fish we1'e much highe1' than those of BHC. No geog1'aphical location was directly 

related th the pesticides 1'esidue leveles. 

Among the chlorinated hydroca1'bons detected in the fish， PCBs residues were dominant in all 
the samples tested except for the two f1'om the upper 1'eaches. 

1. まえカ1き

近年， PCB， DDT， BHC など有機塩素系化合物が

広汎な環境汚染をもたらし，食物連鎖を経て人体にま

で蓄積され，その慢性的影響が危倶されている.

PCBの人体への主経路は魚類からといわれ1-2)，水

産庁および環境庁は1972~73年にかけ全国 110 地域の

魚2826匹について調査しその内14地域において暫定許

*東京都立衛生研究所生活科学部栄養研究科
160東京都新宿区百人町3-24-1

ホ Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

容量 3ppmを越えた魚、が見い出されたと報告してい

る.東京都においても47年度 PCB総合調査を実施し，

われわれもこの一員として多摩川の汚染調査に加わ

り，魚類中の PCBを測定した.水質汚染の指標とし

て魚体中の汚染物質の蓄積量を知ることの有効性につ

いては前回の東京湾における PCB調査3)で明らかに

した通りであり今回においてもひきつづき多摩川から

の魚種10種， 107匹について調査を行なった.

その他，すでに化学的安定性から環境中での蓄積量

が問題となっている DDT，BHC および PCBと類

似の化学構造， 性質，用途をもっ Polychlorinated

Terphenyl (以下 PCTとl略す〉についても合わせて
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測定し，若干の知見を得たので報告する.

2. 試料および実験方法

試料 昭和47年 8月より 11月までに氷川大橋より羽

田河口l乙至る多摩川上流，中流，下流，計.12地点にお

いて採集したオイカワ，キンブナ，ボラ，コノシロな

ど10種の魚類を供試した.ボラ，スズキを除く魚類試

料は，頭部および内臓を除去しその数匹を混合しー検

体とした.

分析方法抽出方法およびクリーンアップ法は，

Jensenらめの方法i乙従った. すなわち試料lζアセト

ンーヘキサン混液 (5:めを加え高速回転ミキサー

(Ultra Turrax) t乙てホモゲナイズした.遠心分離

後，残査にヘキサンーエーテル混液 (9: 1)を加え高

速回転ミキサー中で再度抽出を行なった.有機溶媒層

を1回目の抽出液と合わせ， 2外食塩水 l乙て洗浄レ

7こ.続いて有機溶媒層を無水硫酸ナトリウムl乙て脱水

し， KD濃縮器l乙て溶媒を留去し抽出脂肪を得た.

抽出脂肪約170mg を遠沈管中に精秤レヘキサン 7

mlを加え溶解後，発煙硫酸(10%S03)7 mlを加え

た.乙の遠沈管を静かに上下l乙振り静置後，遠心分離

したヘキサン層を，無水硫酸ナトリウム 2g， フロリ

ジ Jレ2g，ミリカゲノレ 2gの3層よりなる内径 1cmの

多層カラムl乙添加し，ヘキサンを溶出液としてクリー

ンアップした.ヘキサン溶出液量は充填剤の活性化条

件により変わるため， DDEの溶出終了を待ってヘキ

サン溶出面分を決定した.乙の圏分l乙は回収実験にお

いて PCBの約90%，PCTの約 85%が回収された.

さらに15%エーテノレ含有ヘキサン溶媒 150ml t乙て

DDE以外の農薬!玄分を溶出させた. これらの回分を

5ml前後l乙濃縮し， ECDガスクロマトグラフィー

に供した.

ガスクロマトグラフィーは島津5APを使用し，そ

の条件は表 1の通りである.

ガスクロマトグラム上で DDEと重さなる PCB化

Columns 

Table 1. Operating Conditions of Gas Chromatograph 

: 2 %OV-1 on Gas Chrom Q 80/100mesh 2mx3 mm glass for PCB and DDE. 

2持OV-1 on Gas Chrom Q 80/100 mesh 1 m x 3 mm  glass for PCT. 

2 %OV-17 on Chromosorb W 80/100mesh 2mX3mm glass for pesticides. 

39らDEGSon Gas Chrom Q 80/100 mesh 2 m x 3 mm glass for pesticides. 

Temperatures : Colum : 200oC， Detector : 250oC， for PCB and DDE. 

Column : 280oC， Detector : 3200C for PCT. 

Column : 180oC， Detector : 230oC， for pesticides. 

Carrier Gas : N2 80 ml/min 
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Fig. 1 Gas chromatogram of PCB and DDE mixture after reaction 

with oxidative reagent (Dissolved 3.0 g Cr03 in 10 ml water 

and ajusted to 100 ml with H2S04) 
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KC目 300 KC目 400 KC目 500 KC-600 
( 1: 1 : 1 : 1) 

GC Condition 
4 Sh:imazu GC同 5AP

2% OV-1 0日 GasChrom Q ( 
(100-120mesh) 

Glass Column 3φ2m 
Column Temp 200

0

C N 2 100ml 
63Ni ECD 
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 Fig. 2 ECD chromatogram of a PCB standard. 

1四 a，2四 a，…:sampling sites 
and $pecies cf. Table 1 

Pア r予

，eO13pnl/wet 

Fig. 3 PCB residues in fish and sampling sites in the Tama River 
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合物はヘキサン試料溶液l乙同量の酸化試薬を加えて室

温で静かに混合するととにより DDEを選択的l乙分解

し定量した(図 1). 

酸化試薬は三酸化クロム 3.0gを水 10ml tc:.溶解

し諜硫酸lこて 100ml f乙定容し調製した.

PCBの定量法は鵜川ら 5)の方法l乙従い数値化した.

定量l乙使用した数値および標準ガスクロマトグラムは

図2R示した.

PCTは和光純薬の PCT(KC. C f乙相当する〉を

として，主ピークのピーク高の和をもって検量線

を作製し PCTを数値化した.

3， 結果および考察

試料採集地点，魚類中の PCB蓄積量および各種

PCB 化合物の含有率(~のを図 3 および表 2 fc:.示し

た.表2f乙示すように PCB蓄積量は上流(採集地点

No. 1，....，4)で、は， tr，....，0.6ppm中流 (No.5，...，のでは，

，0. 7，._，1. 8 ppm，下流(No.10-12)ではO.6，....，7. 3 ppm 

と下流に下るに従い増加する傾向を示した.脂肪中の

PCB含量についても同様の傾向がみられた.本調査

での最高値は湿重量当りではボラの7.3 ppm，脂肪当

りではスズキの 90ppmであった.前報3)の東京湾汚

染調査においてもボラ，サッパ，スズキの蓄積量は多

く，その範囲は湿重量当り1.1，....，19ppmであった.

東京都の47年度 PCB総合調査6)によれば，多摩川

河川中の水質には検出限界 0.5ppbで検出されず，

底質では上流で，不検出，...，0.47 ppm，中流で， 0.03，......

2.3ppm，下流で， 0.7---5.8 ppmで底質についても

DDE 

、
】(
 

]
 

]内

下流水域では高い蓄積童を示した.

また上流，中流，下流における魚類のGCパターン

を比較すると，上流水域の魚類は KC-500Iこ類似の

パターンを示し，中流，下流水域の魚類で、は，乙れは

さらに KC-300およびKC-400を加えたパターンに

変化した.乙れを各種 PCBの含有率で示すならば，

表 2f乙示されるように 5塩化物の含有率は上流の魚類

では45，...，50%と残留 PCBのほぼ半量が5塩化物であ

るのに対し，下流では22，.....33%と減少した. 6塩化物

の含有率も上流で27%ほどから下流で10%程度と減

少し，上流水域の魚類の残留 PCBは主として 5塩化

物および 6塩化物より構成されている乙とが認められ

Tこ.

乙れに対し， 3直化物の含有率は上流において 2%

前後と低く中下流域で10，...，20%と増加傾向を示した.

KC-300の主要構成物である 3塩化物はp 高塩化物

l乙比べ蒸気圧が高くり水閤lこ流出しでも比較的速やか

にガス化しトへ大気中l乙移行することが知られてい

る.また魚体中l乙取り込まれでも比較的代謝され易い

ことが報告されており 10うこのような 3塩化物が中，

下流域の魚類から検出されたことは，これら水域l乙絶

えず PCBが供給されている乙とを示すものと解釈さ

れる.

上流での魚類中の PCB蓄積量の低いこと，および

低塩化ピフェニノレがほとんど含まれていないことは，

それら水域において，生活用水や工場廃水などによる

直接汚染はほとんどないか，あっても量的に中下流民

Fig. 4 Gas chromatogram of PCB in Tribolodon hakonensis (Ugui) at 
Sawato Brige 
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Species 

Tribolodon hakonensis (U gui) 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Zacco platypus (Oikawa) 

Carassi us carassi us (Funa) 

Gnathocogon elongatus (Tamoroko) 

Gnathopogon elongatus (Tamoroko) 

Pseudorasbora parva (Motsgo) 

Pseudorasbora parva (Motsgo) 

Carassius carassius (Funa) 

Carassius carassius (Funa) 

Pseudorasbora parva (Motsugo) 

Pseudorasbora parva (Motsugo) 

Zacco platypus (Oikawa) 

Zacco platypus (Oikawa) 

Carassius crassius (Funa) 

Carassius carassius (Funa) 

Pseudorasbora parva (Motsgo) 

Konosirus punctatus (Konoshiro) 

Harenguala zunashi (Sattupa) 

Acanthogobius flavimanus (Haze) 

Konosirus punctatus (Konoshiro) 

Mugil cephalus (Bora) 

Mugil cephalus (Bora) 

Lateolabrax japonicus (Suzuki) 

Site 

1-a 

2-a 

3-a 

4-a 

4-b 

5-a 

5-b 

6-a 

6-b 

7四 a

7-b 

8叩 a

8-b 

9-a 

9-b 

9-c 

9-d 

10-a 

10-b 

11-a 

11-b 

12-a 

12四 b

12-c 

12-d 

12-e 

ω

。一戸

No : Number of samples， PCB1 : ppmjwet base， PCB2 : ppmjfat base， PCT1 : ppbjwet base， PCT2 : ppbjfat base， C12 : dichlorobiphenyl， 

C13 : trichlorobiphenyl，.... 
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DDE 

lG 
4 

lS 

18 

Fig.5 空as伽 omatogramof PCB in Carassius Carassi叫 Funa)at
n..oremasa 

DDE 

4 

6 11 11 15 

16 

Fig. 6 Gas Chromatogram of PCB in FIarengula zunashi (Sattupa) at 
Taisihi Brige 

比較して著しく少ないことを示唆するものと考えられ

る

魚類中の PCB量は，魚、種，魚齢，脂肪含量などに

より影響されることが知られており，魚体中の PCB

濃度が必ずしもその生息環境の PCB汚染の絶対量を

表わすとはいえないが，本調査の結果(魚類中の PCB

蓄積量および構成 PCB含有比の差異〉並びに多摩川

底質中の PCB含量についての資料民基いて考察すれ

ば~(，下流向うに従い多摩川の PCB 汚染は増加する

と解釈され得る.

PCT蓄積量の平均値は 0.0025ppmでその範囲は

不検出，...，，0.014 ppmであった.上流水域の魚類では

いずれも痕跡であり， PCTが検出されたのは採集地

点、 No.5以降の中，下流水域の試料についてであっ

た.魚類中i乙検出された残留 PCTの絶対量は非常に

低く，また残留 PCBの平均{直の約 1/600程度であっ

た.これに対し人体脂中の残留 PCTは，魚類とは著

しく異なり，残留 PCBの数分の 1程度である乙とが



Pesticide residues in fish collected from the Tama River. (ppm on fresh tissue basis) Table 3 

α s司 r- ふ Total p， p' - p， p' - p， p' - 0， p' - Total 
BHC BHC' BHC BHC BHC DDT DDE DDD DDT DDT 

淵

出ト
ー斗、、
-"門時

~~ 

~ 

出

4社
→時十
おコ

M
P
H
m
V
U
1
hゆ

Fat 
(%) 

9 

0.004 0.002 0.002 0.004 0.013 0.050 2.500 0.103 0.073 2.730 

0.003 0.001 0.004 -- 0.008 0.002 0.087 0.006 0.004 0.098 

0.001 0.004 0.001 0.001 0.009 0.010 0.393 0.015 0.013 0.430 

0.002 0.001 0.004 0.001 0.008 0.001 0.116 0.011 0.009 0.140 

0.001 -- 0.002 -- 0.003 0.003 0.062 0.004 0.003 0.071 

0.005 0.002 0.008 0.002 0.016 0.012 0.152 0.043 0.005 0.210 

0.002 0.011 0.007 0.002 0.022 0.007 0.166 0.061 0.009 0.240 

0.003 0.006 0.006 0.003 0.017 0.016 0.226 0.137 0.004 0.380 

0.002 0.005 0.004 0.001 0.012 0.008 0.166 0.062 0.003 0.240 

0.012 0.022 0.009 0.002 0.044 0.017 0.099 0.167 0.011 0.290 

0.000 0.011 0.003 0.001 0.022 0.019 0.153 0.127 0.013 0.310 

0.009 0.017 0.006 0.001 0.033 0.022 0.080 0.156 0.013 0.270 

0.018 0.025 0.009 0‘002 0.053 0.015 0.133 0.193 0.021 0.360 

0.015 0.020 0.008 0.002 0.045 0.018 0.125 0.190 0.013 0.350 

0.009 0.020 0.008 0.004 0.0，41 0.010 0.081 0.076 0.003 0.170 

0.007 0.008 0.008 0.002 0.025 0.010 0.039 0.077 0.004 0.130 

0.007 0.004 0.003 0.001 0.015 0.008 0.119 0.103 0.007 0.240 

0.003 0.008 0.010 0.002 0.027 0.010 0.040 0.076 0.009 0.130 

0.016 0.014 0.016 0.003 0.049 0.013 0.108 0.107 0.017 0.240 

0.016 0.009 0.013 0‘002 0.040 0.016 0.022 0.030 -- 0.069 

0‘014 0.014 0.016 0.005 0.048 0.051 0.159 0.102 0.004 0.320 

0‘002 0.001 0.004 0.001 0.008 0.007 0.006 0.021 0.002 0.036 

0副 005 0.009 0.007 0.002 0.023 0.019 0.025 0.038 -- 0.082 

0.020 0.035 0.023 0.009 0.087 0.066 0.069 0.172 0.016 0.320 

0.013 0.024 0.013 0.005 0.055 0.042 0.080 0.098 0.009 0.230 

0.006 0.006 0.005 0.001 0.018 0.022 0.060 0.053 0.005 0.140 

6

8

0

2

4
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4

4
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7
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4
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6
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Weight 
(%) 

4-14 

8-13 

7司 10

4- 6 

9-10 

15-20 

7【 11

6-13 

5-11 

7-12 

56-73 

43-59 

9-12 

8-12 

17-25 

15-23 

37-66 

72-105 

7-12 

35-41 

14-27 

9-14 

14-17 

940 

710 

390 

No. of 
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5
F
h
d
F
b
-
H
U
F
b
F
b
R
U
5

戸

b
F
h
d

つ
d

つ
d

に
d
F
b
F
D

回
り
つ
d
q
a
-
h
d
q
u
A
4
F
3
5
T
A
l
l

Species 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Tribolodon hakonensis (Ugui) 

Zacco platypus (Oikawa) 

Carassius carassius (Funa) 

Gnathopogon elongatus (Tamoroko) 

Gnathopogon clongatus (Tamoroko) 

Pseudorabora parva (Motsugo) 

Pseudorabora parva (~1otsugo) 

Carassi us carassi us 

Carassi us carassi us 

Pseudorasbora parva 

Pseudorasbora parva 

Zacco platypus 

Zacco platypus 

Carassi us carassi us 

Carassi us carassi us 

Pseudorasbora parva 

Konosirus punctatus (Konoshiro) 

Harengula zunashi 

Anathogobins fiavimanus 

Konosirus punctatus 

Mugil cephalus 

五在ugilcephal us 

Lateolabrax japonicus (Suzuki) 

Site 

10 

11 

12 

1
i

つω

つ
d
4
A

5 

6 

7 

8 

ω
。ω
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知られている 11-13) 首都圏，特に工場および人口密

集地域を流域とする多摩川，中，下流域の魚類におい

て， PCB VC対する PCT の含有比が人体J乙比べ著し

く低い ζ とは， PCTの人体汚染経路を考察する上で

興味ある資料を提供しよう.

BHCおよび DDT蓄積量は表 3fr..示す通りであ

る，最上流採集地点で得られたウグイに 2.5ppmと

いう高い p，p'-DDE蓄積量が認められた以外は， い

ずれも総 DDT蓄積量は 0.5ppm以下であり，その

平均値は 0.32ppm(標準偏差， σ=O.50ppm)，その

内63%ほどが ρ，ριDDE(平均値 0.2ppm，σ=0.4

ppm)であった.

総 BHCの平均値は 0.028ppm (σコ 0.02ppm)で、

そのうちの40%ほどがかBHC(平均値 0.011ppm， 

σ=0.009 ppm)であり， αおよび r-BHCがそれぞ

れほ30%どであった.BHC異性体のこれら構成比は

立川山や皆)1115
)らの報告とよく一致し，魚、食性鳥類の

残留 BHCの大部分がかBHCである11)のと比べ著

しく相違した. PCB蓄積量は下流lこ下るにつれ増加

するのに比較し， BHC， DDTともにそのような地域

差は特に認められなかった.

魚類中の PCB，DDT， BHCおよび PCT蓄積量比

は平均値で，今回の調査では500: 100 : 10: 1程度で

あり， PCB汚染が最も高いことを認めた. BHCお

よび DDTの日本における自然環境中への投入量はそ

れぞれ40万トンおよび 3万トンといわれているが16に

魚類中の蓄積量は逆転している.ζの乙とは自然環境

中における DDTの残留性が BHC優るといわれて

いる 17)一つの根拠となろう.

4. 要約

東京都で行なった PCB合調査の一環として昭和47

年 8月より 11月までに，氷川大橋より羽田河口l乙至る

多摩川上，中，下流計12地点において採集した魚類に

ついて， PCB， PCT， BHCおよび DDT蓄積量を測

定した.

1) PCB蓄積量は上流水域の魚類では低く，中流，

下流と下降するにつれ増加する傾向が認められた.す

なわち上流水域では，湿重量当り，痕跡-0.6ppmで

あったが，府中，調布周辺では 1ppmを越えるもが

の検出され，河口付・近ではサッパ 3.9ppl11，ボラ 7.3

ppl11と沿岸魚の暫定許容量を越えるものが認められ

た.

試料の PCBパターンは，上流では KC-500t乙類

似するが，下流l乙降るにった低塩化ピフェニーJレが検

品され， KC-500 t乙KC-300および KC-400が加

わったパターンに変化した.

全水域を通じて特lζ明確な汚染源は見出きれなかっ

た.

2) PCT蓄積量の平均値は 0.0025ppm，範囲は不

検出~O. 014 pdl11ときわめて低い値を示し，平均値で

比較すると PCB のそれの 1/600にすぎなかった.

上流採集地点、 No.1-No. 4の魚類には痕跡程度し

か検出きれなかったが，その他検出合れた 8地点にお

いて特に明確な7地域差は認められなかった.

3) 総 DDTの平均{直は 0.3ppl11で，その内60%

強が p，jりにDDEであり，総 BHCの平均は0.03ppm

その内40%ほどが s-BHCであった. また PCBの

ような地域による蓄積量の差は認められなかった.

4) 今回の調査では， PCB， DDT， BHCおよび

PCT蓄積量比は，平均値で 500: 100 : 10: 1程度と

なり， PCB による汚染が最も高い乙とを認めた.

5. 付記

(本研究は昭和47年度東京都 PCB総合調査の一環

として実施したものである.また報告の大要は日本生

態学会昭和48年度大会において発表した.) 
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日常食事中の残留性有害物質含量

牛尾房雄* 1~~ 野駿一中西国甲子*

可児利朗*道 1=1 JE 雄*

Some Attempt to Estimate tbe Tatal Daily Intake of Pesticide 

and PCB Residues AND Trace Heavy MetaIs 

FUSAO USHIO中， SHUNICHI FUKANOヘKOUKONISHIDAヘ
TOSHIRO KANI* AND MASAO DOGUCHl'ド

The etimation of dietary intake of pesticide and PCB residues and tota1 Hg， Ccl ancl Pb was macle 

'on the average cliet of 20-29 years o1cl ma1e. Foocl mater匂 1srepresenting 4-clay cliet were col1ectecl 

at the retail ancl clepartment stores in Tokyo. Food items without cooking were cliviclecl into 4 foocl 

groups， such as cerea1s， fish ancl shellfish， meat ancl clairy. proclucts， vegetab1es ancl seasoning ancl 

subjectecl to the ana1ysis. 

The average claily intake of these substances calcu1atecl frol11 the resu1ts with the mea1s p1・eparecl

for this study were as follows : PCB 8μg， tota1 BHC 3. 5μg， tota1 DDT 4.7p.g， clie1clrin 1. 7μg， tota1 

Hg 35p.g， Cd 38μg and Pb 250μg. 

読者 広司

重金属および残留性塩素化炭化水素化合物による環

境汚染が世の注目を受けるようになってからすでは久

しい.ζの間，環境試料，食品および人体における乙

れら物質の蓄積量l乙関する報告が多数提出され，その

結果乙れら物質による汚染状況がある程度はあくされ

るにいたっている.

しかし，環境汚染を考える上で最も重要な乙とは，

その結果人体にいかなる影響を与えるかという乙とで

あり，そのためには人体への汚染の主経路である日々

の食事を通して，どの(立の量を摂取しているかを正確

にはあくしておかねばならない.

乙の目的を達成するには，全国的規模で国民の各季

節における調理された平均的献立について残留性汚染

物質を測定し，国民の平均的な一日摂取量を求め， A

DIと対比する全食事調査が必要である.米国におい

てはFDAわが中心となり， 10代の最も食物摂取量の

中東京都立衛生研究所生活科学部栄養研究科

160東京都新宿区百人町3-24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Hea1th 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

多い男子の12週間分の調理された平均献立についての

調査が行-なわれており，また英国では1966年に広範な

食事調査2，めが遂行されている.

しかる J乙わが国においては，日常の食事についての

国家的調査は行なわれておらず，各機関または研究者

が個別に行なった調査4-7) 例が散見されるにとどま

る.

本調査は日本人の普通労作の男子を対象とし，都内

の一般家庭で簡単に入手出来る食品材料!こ基き，夏冬

各 2日計4日分の献立を試験的に作成し，それらを'通

じての重金属， PCBおよび有機塩素系農薬の一日摂

取量を測定し，また献立内容による差異を検討したも

のである.ただし食品を群別する都合上，購入した食

品材料を調理することなく，献立lこ{追うて一人分の原

材料を取り分け， 4群l乙分類し，そのまま分析に供し

た.すなわち一人一日当りの食事原材料中の上記物質

の残留量を調査したものである.

献立作成および実験方法

1) 献立作成

夏季j{改立栄養所要量は日本人の普通労作の男子

(20-29ihむを対象とした.
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表1.作成献立内容

夏(1973. 7月〉 冬 (1974. 2月)

I E 

米 飯 トースト(バター〉 トースト(マーガリン〉 米 飯

みそ汁(しじみ〉 ハム コ二
ヅ グ みそ汁(大根，わかめ)

朝 ひじき 煮 付 ‘ け フ レ ン チ サ ラダ
ピーナツサ(ラ鳥ダ肉

入り〉 五 目 旦一
小松菜ひたレ 果 物(バナナ〉 牛 手L あ じ 千 物

な す I責 物
果物(り んと〉

自 全ノデ、 漬 物

米 飯 米 飯 米 飯 ノf ン

あじフライ
み(そと汁うふ， わかめ〉

豚肉ソテ 一
シチュー

ら(牛め乳， チーズ入〉
昼 鳥肉野菜煮付け 野菜煮付 け ひ ムニエノレ

きゅうり漬物
豚肉レょうが焼

小松菜辛子あえ 生 里子 →アV-fすF 

中 華 風 あ え もの
白 守7幸1て7 漬 物 果物(みかん〉

米 飯 イ、1ハ7 三ゴ占士と三. 対ミ f坂 対ミ 飯

茶碗蒸し

天(いみ主つからばさ，くならすえび， ) 

すき焼(卯付き〉 かき鍋

タ マグロ刺身 大 根 刻 み 漬
(な大ま根す，にんじん，油揚)

なすしぎ焼
煮

果 物(みかん〉
豆(そら豆〉 Tこ ら 乙 あ え

き ゅ う り ? 責 物

タ ンノf ク 84.1 g 79.4g 109.9 g 110.5 g 

IJ旨 日方 45.611 69.01/ 70.011 44.711 

糖 質- 472.01/ 364.11/ 361. 0 1/ 367.41/ 

カ ロ 一 2，468カロリー 2，409カロリー 2，490カロリー 2，410カロリー

1日分材料費 686円 666円

すなわちカロリー所要量 2，500カロリーとし，たん

ぱく質は70gで乙のうち40%を動物性たんぱく質とし

7こ.

献立 Iの主食は 3食とも米飯とし，副食の主材不;Hこ

魚貝類を用いた.朝食lこは貝を，昼食には近海魚，夕

食lこは遠海魚を用い，これに野菜類を組み合わせた，

いわゆる米飯に魚という日本食の典型的献立とした.

献立Eでは，主食をノfン，米飯，ひやむぎと変え，副

食の主材料Jこは肉類とその加工品，魚類は甲殻類と頭

足類を用いた.一人分の食品材料費は1973年 7月の時

点、において， f¥ik立 Iで686円，献立11で666円であった.

冬季献立 夏季献立は，献立作成上の慣例lこ従った

標準的なものであったが，冬季においては，いささか

異例の献立を作成した.すなわち，献立直の副食主材

料は獣鳥肉のみ，献立Nは魚類を主とし，その使用量

も食品群別摂取量に関係なく， 2，500カロリーの範囲

内で食しうる限りの量とした.

献立亜の主食は米250g，パン120gとし， ζれは夏

季より少量である.高1]食主材料は朝食l乙烏 ';~J ，昼食l乙

1，100円 960円

豚肉，夕食に牛肉とし，全量 280gそれに牛乳を加え

た. f{氏立Nの主食は置と同じであるが，副食主材料は

魚、肉，貝，魚卵など 370gを用い， 乙の他lこ少量の牛

手Lおよびチーズが加わる.

冬季は鍋物，煮込み料理としたため野菜類の使用量

は夏季より多量となった. f{武立直およびNの一人分の

食品原材料費は1974年 2月の時点、で， 1，100円および

960円であった.

4日分の献立内容は第 1表l乙示されるとおりであ

る.

2) 食品材料および試料調製

1973年7月および1974年2月，都内デパートおよび

小売庖より夏冬それぞれ 2日分の食品材料を購入し

た.各材料の不可食部分をr;余去後水洗し，水切りした

後献立に示される数量を秤取レ， A)穀類， B)植物

性食品(調味料，植物性油脂，海草を含む)， C)魚

介類， D)畜産製品の 4群l乙群別し，粉砕またはミキ

サーを用い混合し一均一なペースト状とし分析に供し

た.各食品群の総量は第 2表l乙記載する.
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3) 重金属分析

総水銀 試料1O~30g 1こ硫肢 5mlおよび硝酸 25ml

を加え ìJ~黄色澄明な液となるまで加熱分解した.冷後

1，.... 2m1の過塩素般を加え再度力E熱分解後，水を加

えて100m1 としその全量を検肢とした. 検j夜lこ18N

硫酸 5m1， 20% J孟酸ヒドロキシルアミン 5m1および

10%塩化第 1スズを 5m1加え還元気化法で紫外部吸

収を測定した.使用装置は島津 UV-201型分光光度

計である.

カドミウムおよび鉛 試料10-30gを秤取し赤外ラ

ンプで乾燥炭化した後，電気炉を用し，4500 Cで灰化し

た.灰分を者i硝酸l乙溶解，rP過した後0..5Nli自酸で100

m1 p=.定評レその全量を検液とした. 検出/[30%クエ

ン酸アンモニウム 5m1，硫酸アンモニムウ 13gを加

え，強アンモニア水で、pH4.0-4.51乙調整し， 5%D 

DT  C 1m1を力口えi昆孝司， {.欠いでM 1 BK  5m1を力口

え5分間振とうし，静置後分離したMIBK層をとり

原子吸光法によりカドミウム並び!こ鉛の測定を行なっ

た.

使用装置はパーキンエルマ-403型原子吸光分光光

度計である.

4) P C Bおよび有機塩素系農薬分析

a)抽出試料 40-150g I乙100---150m1のアセト

ン。 n-ヘキサン(2: 1)混i夜を加え撹狩し遠心分離後

液f習を分取し，残法l乙100m1の n-ヘキサン・エチJレ

エーテノレ(15: 5)混j夜を加え再度撹持抽出し，y夜j習

を合した. 抽出液を静置し分離した水層を 2田 50m1

のn-ヘキサンで抽出，これを有機溶媒層!こ合した.次

いで乙の溶媒層を 2%食塩水100m1で 2回洗浄し，無

水硫酸ナトリウムで脱水後濃縮し目的l乙応じて下記の

Clean-upをfヲなった.

b)発煙硫酸 Clean国up法 PCB，BHCおよび

DDT分析は主としてこの方法l乙ょった.抽出液の適

当量をとり乙れに n-ヘキサンを力日え 7m1とする.次

いで等量の発煙硫酸 (10%SOs)を加えおだやかに振

とうする.

静置しこ層l乙分離後容器をドライアイスlこつけ硫酸

居を凍結しn-ヘキサン居を分取する.

乙の n-ヘキサン層をシリカゲルS-l，2gおよびフ

ロリジル 2gをつめた積層カラム lこ注ぎ， 11-ヘキサン

lこて洛出その120m1を集めた.

このIK分 l乙 PCBおよびDDEがit~出してくる.次

いで15%エチ jレエテール・ n司ヘキサン混械で溶出し初

めの 100m1 を集めた. 乙の区分l乙は BHCおよび

DDT， DDDが含まれる.

C) ドライカラム Cleanぺlp法 環状ジエン化合物合

の Clean引lpは主として乙の方法を用いた. ドライカ

ラムの操作は立)11めの方法K従い，カラムより 15%合

水アセトニトリルで j容出後，微アルカリ性とし n-ヘ

キサンl乙転j容させた. n-ヘキサン層を濃縮し，前記し

たシリカゲルーフロリジノレ積層カラムを用いクロマト

し15%エチノレエーテル・ n-ヘキサン溶出区分を集め ζ

れを検j夜とした.

d) E CDガスクロマトグラフィ -1.[よる定性・定

量農薬の同定定量は， 2%OV-17および 2%DE

GS-5%リン酸の 2種のカラム， P CBは 2%OV

-1カラムを用いた.使用装置は島津GC-5A型ガ

スクロマトグラフ，検出器は電子J，1H主主~!検出涼，続出i

は Trおよび s3Niであった.

結果および考察

各献立の食品群男iJ摂取量，重金属， PCB並びl乙有

機塩素系農薬の金品群別濃度およびそれらの物質の一

日取込童を第 2表lこ示す.

PCBおよび農薬取込量 PCBの一日取込量は不

検出 -17μgの範囲にあり，平均8μg， 食品群別にみ

ると献立IのDの63ppbが最高であり，特l乙献立内容

による著しい特徴というものは認められなかった.者[j

衛生局の1973年夏駄各5日計10日分の食事調査7官の結

果では一日平均約 3pgとなっている. 本調査におけ

る最高値17pgと厚生省の暫定許容量 250μg/50kg/日

と比較しても，その1/15であり，実際の食事からのP

CBの取込みは意外に少ない.

1972年までに報告された各食品についての PCB濃

度と国民栄養調査(昭和43年度〉による食品別摂取量

民基いて， PCBの一日取込量を計算。〉した結果で

は 40-72pg，平均 48μgほどである. ζの場合取込

量の909もほどが魚介類lこ由来し，それ以外の食事から

は約 2.....7μg，平均 5μgほどである. ζの計算lこ用

いた魚介類の平均PCB濃度は0.5ppmであり，乙の

時点、において報告された魚介類の分析試料は汚染地域

のものが多いとみられるので実際は ζれより低いと考

えられる.しかしこの計算値でも暫定許容量の 1/5で

ある.

総BHCの取込量は 3.0-3.9pg，平均 3.5f.ぼであ

り，そのうち r-BHCは平均2.0pg(1. 7-2.5μg)， 

s-BHCは平均1.1μg(0.8-2.5μg)で、あった.都衛

生局7)の調査では総BHC一日平均約 3μgと近似の

値がえられている. WHOlO)の基準によればBHC異

性体混合物のj冥取許容量は2.5ほ /kgj日(125μg/50kg

/日〉であり，乙れに比較して本調査の平均値はその
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表 2. PCB，有機塩素系農薬およ

円 |食品
Hg Cd Pb 

食品群
No. 摂取量 ppcμg μg ppbμg ppb 

A 420g 10 42 181 200 84 6 

B 582 8 D 60 35 4 0.8 

C 196 360 701 19 41 90 181 23 

D 45 50 2 7 120 51 20 

80 80 22 142 111 3.5! 1. 31 2.21 0.8 

A 390* 10 

B 698 16 80 56 5 31 1.2 0.2 2.9 0.6 

J[ C 67 40 
日iND

31 13 11 150 101 21 11 1. 7 0.11 0.3 0.7 

D 175 30 51 11 21 180 32 63 11111. 3 2. 0!48. 7 8.5 ND  0.3 

23 13 166 17 3. 8.9 2.5 0.9 

A 370'ド* 12 97 D 3.8 

E 
B 090 5 8 

D 450 10 6 

286 

A 370 12 361 190 72IND 3.8 

B 983 6 

N C 300 43 

D 40 ND  

ごl'米 150 g，パン冷麦 240g 

、同封と 250g，パン 120 g 

51 80 79 11 

291 220 66 9 

230 9 2 

70 226 

3.4 0.4 0.4 0.4 0.2 O. 
312.6 0.8 16.3 4.9 0.4 

8.9 0.4 7.4 0.3 ND  I 11 

3 3.0 5.6 0.3 

A ，穀類 B; 1直物性食品(調味料，植物性油脂，海草を含む)

C;魚介類 D;畜産製品

1/30ほどに当る.立)115
)らが1970年l乙松山市の市場よ

りj揖入した食品を用いて作成した食事献立の分析結果

では，一日当りの総BHC量は60--370μgであった.

また1971年高知衛研4)でおこなった都市の成人10日間

の食事l乙ついては，総BHCの一日夜込量 67pgと報

告されている.上回りらは農薬規制の効果として1969

年から1971年の 2年間に牛乳中BHCが約1/10，牛肉

中では約 1/8Ie.減少したと述べている. 1972年 1月K

BHCおよびDDTの使用が禁止され，それからほぼ

2年後民行なわれた本調査の結果が立川や上回らの分

析値より著しく低いことは，規制および禁止の効果の

反映であると解釈される.

本調査における一日総DDT取込量は1.3~8. 9μg， 

平均4.6pgであり，そのうち pp'-DDE は0.8~5.0pg，

平均2.8pgで，総DDTの約 60%ほどがDDEであ

る.者1I衛生局7)の調査でも一日平均4.8pgと報告され

ている. WHOlO)の定めたDDTの摂取許容量は 5pg

/kg/日 (250pg/50kg/日〉であり上記の値はその1/50

ほどK過ぎ仕い.第 2去に示されるように，主食およ

び野菜類のDDT濃度は低く，取込量の90%またはそ

れ以上は畜産製品 CH武立J[， 1lI)または魚介類(献立

W) f乙合まれる.上問。らの調査ではDDTの一日取

込量は 23.2pgであり，本調査の結果の 5倍ほどに当

る.

ディルドリンの一日取込量はO.3~2. 5pg，平均1.7

μgであり，そのうち 70%ほどは植物性食品に含まれ

る. WH010)のディノレドリンの摂取許容量は O.lpg

/kg/日 (5μg/50kg/1日)であり，その 1/3ほどの量

を取込んでいる乙とになる. 1週間の患者給食を分析

した松島s) (1971年〉の報告では 2.7μg，上回りらに

よると4.8μgである. 1971年4月l乙ディルドリンは樹

木(果樹を除く〉を害する昆虫の殺虫以外l乙使用せぬ

よう規制11)されたが，食事中のディ Jレドリンの減少率

はBHCやDDTより1IT;いようにみう Ijられる.
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Hj}~立 I および I の食品群B および D よりへプタクロ

Jレエポキサイドが倹出されたが一日取込量はWHOI0)

の規準0.5pgjkgj日をはるかに下まわる量である.

重金属取込量総水銀の一日取込量は 14，...，80μg，

平均35μgであった. 最高植を示した食事.はマグロの

刺身を配した献立 Iであり，乙の献立の総水銀の909る

ほどがC群l乙含まれる.現在までに報告された各種食

品中の水銀含有量の平均値lこ国民栄養調査による食品

の摂取量を乗じ，一般的日本人の一日当りの総水銀取

込童を試算した場合， 44.5pgとなるという報告12)が

ある.

カドミウムは13~70pg，平均38μg であり， il成立W

を除きその809もまたはそれ以上が穀類l乙含まれる.カ

キ鍋を配したr!成立Nではその40%がC群J乙検出された

が，その大部分はカキ;乙由来するものと思われる.W

HOの報告13)によれば，各国における食事を通しての

カドミウム取込量は 50μg以下，....150μgj日と推定され

ており，またWHOの提案するカドミウムの暫定基準

は， 400.......500 pgj週/人とされているがこの値は本調

査の平均値の約 2倍l乙当る.

鉛の一日取込量は 142.......286μg，平均 205pgであっ

た.先進工業国における全食事調査の結果，乙れらの

掴では 200.......300μgj日/人の鉛を取込んでいると報告

1めされているが，本調査の結果はこの範囲に入る.W

HOの鉛についての暫定基準13)は3mgj週/人で、あり，

乙の値は本調査の平均値の約 2倍lこ当る.

以上のごとく，夏冬各 2日計4日分の試験的献立を

作成し分析した結果， PCB，総BHCおよび総DD

Tの一日取込量は数 μg， ディルドリン 1-2μg，総

水銀およびカドミウムは約 40μg，鉛200pgとなるこ

とを認めた.乙れらの分析値は都衛生局の行なった日

常食10日分の分析結果とよく一致した.

このような少数例の結果から，一般都民の ζれら物

質l乙対する安全性を論ずることは問題であるが，少な

くとも本調査に使用した食品材料および献立に関する

1限り，人の健康民直接影響を与えるほどの量の有害性

牧}質は検出されなかったということになる.

マグロを合む献立に総水銀が比較的多く認められた

他は，献立内容の変化による明らかな特徴というもの

は特に認められなかった.

前記したよう lζ，本調査では調理した食事を供試し

たものではなく，食品材料をft武立!こ従って分取し分析

した，すなわち一日分の食事原材料中の汚染物質合量

を測定したものである.食品によっては，調理によっ

てこれら物質の一部が除去される 14，15)ことが知られて

いるが，そうであるならば第 2表lこ示された数値より

低い値となるはずで、ある.しかしppbレベルの塩化素

炭化水素の分|汗精度を考慮すれば，その差異が重要な

意味を生ずるほどのものとは思われない.

要約

日本人の普通労作の男子を対象とした夏冬名、 2日計

4日分の食事献立を作成し，それに従って食品材料を

一人一日当りの摂取量fc.55iJけ，調理する乙となく原材

料のまま重金属， PCBおよび有機塩素系農架の分析

に供した.

一日分の食事材料中l乙合まれる上記物質の平均値

は， PCB8μg (N.D.......17f-lg)，総BHC3.5μg(3.0，.._， 

5.9μg)，総DDT4.7pg (1.2.......9.0μg)， ディノレドリ

ン1.7 pg・(0.3.......2. 6f-lg) ，総7J(~1~35μg (14.......80μg)， 

Cd 38μg (13.......70μg)， Pb 205μg (142，....，286μg)であ

り，一部試料l乙少量のヘプタクロノレエポキサイドが

検出された.これらの値はいずれも ADIを下まり，

特に指摘すべき開題点は認められなかった.

〔付記〕

本研究は昭和48年度都立衛生研究所研究課題「臼常

食事中の残留性有害物質合有量調査」として実施した

ものである.
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ポルフィリン体の生化学的研究(亜〉

一時尿中の鉛と o-アミノレプリン酸，コプロポルフィリン，ウロビリノーゲンの関係について

武士俣邦雄*霜田さと子キ小笠原 公*

野牛 弘料

BIOCHElVUCAL STUDIES ON  T百E PORPHYRINS (目〉

Relations Between Lead Contents and the Concentration of o-Aminolevulinic 

Acid， Coproporphyrin and Urobilinogen in a Temporary Urine 

KUNIO BUSHIMATAヘSATOKO SHIMODAヘKIMIOGASA W ARA* AND 

日IROSHIY AGYU牛半

Tokyo Metropolitan Health Bureau is perfor・mingthe health examination as to the lead poisoning 

against the inhabitants， since an event of lead pollution by the exhaust gas of a car and another 

engines happened in May 1970. However， the typical lead poisoned person is not found so far as the 

result of the health examination， for the medical technologic data on urinary output lead and 

o-aminolevu日nicacid were low level， and it was announced from official1y and searchingly. 

But in latest reports are reveal a suspicion on the diagnosis of lead poisoning according to the 

medical technologic data on a sample of urine， because it is low relationship between analytica1 

data and clinical manifestations at the mild poisoning condition. 

So it is attempted to calculate the coefficient of correlation between the gradational classified 

urinary output lead， i. e.， Group(A): all subjects， Group (B): subjects of more than the mean 

value， Group (C) : subjects of more than the rejection limit on 1 % level of significance， and the 

medical technologic data， to make it clear that actual reliability. 

The following results were obtained : 

Coefficients of correlation of lead to the o・aminolevulinicacid are : (A) 0.2238， (B) 0.0865， (C) 

-0.3685 in the men and (A) 0.2403， (B) 0.1042， (C) 0.1843 in the women ; to the coproporphyrin 

are: (A) 0.3169， (B) 0.1750， (C) 0.1769 in the men and (A) 0.2723， (B) 0.2251， (C) -0.4078 

in the women; to the urobilinogen are : (A) 0.2817， (B) 0.2092， (C)ー0.1466 in the men and (A) 

0.2464， (B) 0.2397， (C) 0.0686 in the women. 

Coefficients of correlation of lead and each of item were very small， and then the urinary output 
lead was increasec1 gradationally， but none the less relationships were reversely tend to c1ecrease. 

Thus， these results suggest that the reliability of practical value with early finc1ings of impediment 

by lead is generally deficient on the screening test of Tokyoites. 

はじめに

昭和45年民自動車エンジンなどの排気ガスによる大

気の鉛汚染問題が提起きれて以来，交通量の多い地域

中東京都立衛生研究所生活科学部栄養研究科

料東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160東京都新宿区百人町3-24-1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjukuよu，

Tokyo， 160 J apan 

住民(以下住民と記す〉に対して鉛害検診が行なわれ

ているが，一時尿を用いたスクリーニングテストの結

果では，尿中lこ排11正される鉛およびポルフィリン代謝

系成分ともに低水準で、あり，労働基準法施行規則第35

条第14号1) (以下労基法施則と記す)fこ掲げられてい

る鉛中毒認定基準lこ該当するような典型的鉛中毒患者

は発見されていない実状で、ある.

報告2) によれば，尿中鉛は中等度の吸収でかなり早

期から排世増加が見られ，一般には 150μg/lが危険値
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の最低と考えられ，400pgjl以上では，

状を呈するようになるとされている.また，鉛関係作

業のような労働環境による高濃度の鉛暴露者ではポノレ

フィリン代謝系成分の尿'*J3f:11lf:量が増加し，鉛との相

関度が高いことが報告3ーりされている.しがし，一般住

民のような低鉛排世状態では，尿中。-Aminolevulinic

Acicl (以下ふALAと記す〉および Coproporphyrin

(以下 Cpと記す〉との特異的関係については明らか

に古れていない.それゆえに，一般環境汚染程度でも

高濃度鉛暴露者と同様の傾向が見られるか，また，ど

の程度の尿中鉛131=世水準ーからポノレフィリン代謝系尿成

分との相関が現われるのかを明らかにするために，機

会があって得られた住民の一時尿を用いて，尿中m池・

鉛とポノレフィリン代謝系成分 (o・ALA，Cp)ならびに

へム代謝終末産物で、ある尿中 Urobilinogen(以下 Ug

と記す〉の定量測定を行ない，尿中鉛と各代謝成分と

の関連性についてfI今味をしたので、報告する.

検査方法

1. 調査対象について

東京都衛生局が，都内の交通量が多い主要道路交又

点近辺l乙居住する住民l乙対レて実施している鉛寄検診

の受診を希望した18歳以上の成人，男性286名，女性

400名の午後 2時前後の一時尿によった.

2. 検査期間について

昭和46年9月，...，，47年 3月(15保健所〉および昭和47

年10月......，48年 2月 (5保健所).

3. 検査項居と定量分析方法について

1) 尿中鉛の定量分析方法8-9)

脱鉛キーノレダールコノレベンl乙試料を取り，湿式灰化

後i乙アンモニアでpH9.8程度比修正をなし，ジチゾン

@メチノレイソブチルケトン(MIBK)で鉛を抽出して，

原子吸光分析法によって定量測定を環境衛生研究科が

担当した.

2) 尿中代謝成分の定量分析方法

i )尿中デルタ・アミノレプリン酸

和田ら 10)の方法を一部改良11)して分析を行なった.

ii)尿中コプロポノレフィリン

栄養研究科生化学研究室で開発した微量けい光法

12-1めに従って分析を行なった.

iii)尿中ウロピリノーゲン14-15)

採尿当日比試料の還元操作をなし，約15時間経過後

〈翌日)，佐藤法にもとづいて分析を行なった.

4. 推測統計手法について16-17)

尿中鉛濃度の変化l乙従って，尿中ふALA，Cpおよ

び U!Z濃度との相関係数がどのように変化するかを求

める鉛濃度変化の区切りの目安とするために，尿中鉛

測定値を次のように推測統計処理を行なった.尿中鉛

測定{直につき，分析方法による誤差などを考慮して

3pgjl以下のデータは対象から除外し，ついで鉛測

定値を性別に分け， Smirnovの方法にもとづいて危

険率 1%水準における棄却限界値を，棄却データを全

く含まなくなるまで繰り返して演算を行ない(異常デ

ータ削除)，信頼限界範間内のデータのみについて平

均臨および棄却限界値を求めた.

以上のようにして求められた数値をもとに，尿中鉛

濃度と尿中ふALA，Cpおよび Ugr良二度の関係がどの

ような鉛濃度水準から絶対的因果関係とレて観察され

るようになるのか，その変曲鉛水準を発見する基礎資

料とするために次のような試みを行なった.

まず，性別lこ分けた尿中鉛分析値を，(N全体の群，

(B)平均領以上の群， (c)棄却限界値以上の群，のように

三つの階級群に分け，各々尿中ふALA，Cpおよび Ug

の分析値と対応させて，各項目について三つの相関係

数を算出するととも~c::. ，その係数の有意性についてF

検定を行なった.

結果および考察

1. 尿中鈴分析値の推測統計処理結果

前記の推測統計手法にもとづいて得られた尿中鉛濃

度関連数植を Table1. Ic::.示す.

Table 1. Results of Statistical Analyses on 

the Cases having more than 3pg Urinary 
LeacljLiter 

Item Men Women 

Number of All Subjects 233 286 

Number of Objects 212 272 

Mean Value (pgjl) 6.5 5.9 

Re制附叩e吋停蜘料j作枠阿e白叫ctい 1凶 | u p p e r 山 13.1 

(μgjl) I lower -0.2 -1.4 

乙の表から明らかなように，平均値および棄却限界

上限値ともに男性比高く女性は低い実態であった.こ

れは他の報告1めにも見受けられる ζとで，生理代謝の

遠いや労務の相違などにも基因していると考えられ

る.

平均値あるいは正常値などについて多くの報告4) G) 

1のがあるが，それら l乙比べると鉛濃度3μgjl以下の分

析lu査を除外した統計数値で、あるにもかかわらず，今回

調査対象となった住民の尿中古技法;庭は低い結果であっ

?こ.
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2. 尿中排i世鉛とふALAの関係

尿中鉛分析{直l乙対応するふALA分析i直のバラツキ

かたについて，分布の型を表わす直線を加えた散布図

をFig.1.I乙示す.

Fig 1. I乙示した相関係数のF検定の結果について

みると，鉛分析簡の全体の群(以下(A)群と記す〉では

男性 r=0.2238，女性 r=0.2403，ともに危険率 1%以

下で有意であったが，鉛分析値の平均値以上の群(以

下(B)群と記す〉と鉛分所値の棄却限界値以上の群(以

下(c)群と記す)では男女ともに 5%以上の危険率で有

意でなかった.また，男性(c)群l乙おいては相関係数が

マイナスとなった.

Fig.1. I乙プロットされた尿中ふALAの分布の実

態を見ると，労基法施則lこ掲げられている，尿中ふA

LAの鉛中毒認定基準値1) C6mgjl以上の検出)以上

の被検例は見受けられない.

さらに，尿中ふALAの正常値Iこついては， Nakao 

ら20)の2.9土1.4mgjl， Kasahara21)の4.0mgjl(統計上

限値〉あるいは田口ら mの職業的鉛暴露のない男女か

らのスポット尿について，男性2.05:t0. 96mgjl，女性

1. 59土0.90mgjlなどの報告があり， また，栄養研究

科生化学研究室では鉛害および公害検診を受けた都民

の一時尿について， Smirnovの方法にもとづいた危

険率 1%における統計的棄却限界上限値，男性4.50

mgjl，女性3.95mgjlを得て報告22)を行なっている.

Fig. 1.1ζ示されているプロットを見ると，尿中3・ALA

が乙れらの数値を ζえる例は少ないとはいえ，尿中鉛

濃度の低い場合においても棄却限界上限値程度の排、准

濃度比達する例もある.乙の乙とを，散布図と相関係

数で総合的に解析すると，尿中排世ふALAの増加が

鉛の Haem代謝障害のみによって起こると仮定すれ

ば，低鉛濃度の被検者尿状態ではこれを否定し，鉛に

よる底接的な障害だけではなく，ほかの原因が加わっ

ていると考える.ゆえに，低いながら鉛が尿に排i旺さ

れている ζ とや，測定範間内における鉛濃度の段階的

上昇にもかかわらずその相関係数が低下し無相関とな

ることから，一般生活環境下の低水準尿中鉛排世の段

階では，尿中鉛とふALAとの直接的閤果関係は結論

づけられないと考える.

3. 尿中排池鉛と Cpの関係

尿中鉛分析値比対応する Cp分析値のバラツキかた

についてふALAの場合と同じく散布図を Fig.2.Iこ

示す.

相関係数のF検定の結果についてみると，

男性(A)群 r=0.3169，女性(A)群 r=0.2723，は危険率

1%以下で，女性(B)群 r=0.2251では危険率 5%以下

で有意であったが，男性(B)(C)群および女性(C)群では危

険率 5%以上で有意性が得られなかった.なお，女性

(C)群において相関係数がマイナスとなった.

労基法施則の鉛中毒認定基準川乙ともなった尿l二十lCp

濃度は 150μgjl以上の検出とされているが， Fig. 2. 

のプロヅトが示すように，基準[直以上の測定例は，男

性16名，女性 2名であった.

また，尿中 Cpの正常値については， Nakaoら20)の

70土40μgjl，Kasahara21
)の 110μgjl (統計上限i直〉

や50，...，200μgjl23)などの報告がある.

筆者の研究室では，鉛害および公害検診の検査成績

から， Smirnovの方法lこもとづいた危険率 1%にお

ける棄却限界値について，男性162.1μgjl，女性152.7

μgjlという結果を得て報告22) を行なった.ζれらの

数値を基準にすると尿中 Cp濃度の分析値が高いにも

かかわらず， 尿中鉛濃度が鉛中毒認定基準値1) (150 

μgjl以上の検出〉には達していない乙とが Fig.1.の

プロットの分布状態からわかる.また， Fig.2.のプ

ロットを見ると，低い尿中鉛濃度水準の住民からも尿

中 Cp濃度の異常者が検出されている.乙のような乙

とから， ふALAの場合と同じく尿中鉛濃度の上昇に

もかかわらずその相関係数が低くなったり無相関とな

る乙とから，都住民のような低鉛濃度段階では，尿中

の鉛とふALAとは直接的因果関係があると見なすこ

とは出来ない.

4. 原中排i世鉛と Ugの関係

尿中鉛分析植民対応する Ugの分析値のバラツキか

たについて，散布図を Fig.3.I乙示す.

相関係数の検定を行なってみると，男性の(A)群 r=

0.2817，および女性の(A)群 r=0.2464，但)群 r=0.2397 

は危険率 1%以下で，また，男性(B)群 r=0.2092は危

険率 5%以下で有意であったが，男女とも (C)群では危

険率 5%以上で有意ではなかった.男性(C)群では相関

係数がマイナスとなった.

尿中 Ugの正常値の報告は0--4.0mgjday，241 0.5，....， 

2.0mgjday25) などと一日単位で示されている.

筆者の研究室では，都住民の鉛害および公害検診受

診者の一時尿を用いて， Smirnovの方法lこもとづい

た危険率 1%における棄却限界上限値i男性3.81mgjl 

女性3.49mgjlを得て報告11)を行なった.

今回において ζの数値以上の測定例の出現は男女と

もに15名であった.

Fig.3.の散布図が示すように，尿中鉛濃度が低い

にもかかわらず高い Ug濃度を示すプロ γ トが見られ
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Urinary Levels of Ug Plotted against Those of Lead Fig. 3. 

b 

(A) 233 0.2817 P<O.01 0.086 1. 386 

Men (B) 121 0.2092 P<0.05 0.068 1. 605 

(C) 21 -0.1466 N. S. -0.147 4.036 

(A) 285 0.2464 P<O.Ol 0.074 0.220 

明Tomen (B) 127 0.2397 P<O.Ol 0.079 1.147 

(C) 14 0.0686 N. S. 0.049 1.846 

a 
Levels of 

Significance 
|ω帥 ntofi 

Correlation 
NUl11ber of 
Subjects Group Sex 

Group (A) : All Subjects of urinary lead， 

Group (B) : Subjects of l110re than the l11ean value of urinary lead， 

Group (C) : Subjects of l110re than the rejection limit of urinary lead， 

N. S. : None Significance， 

Yニax十b，
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考按

とは異なる一般環境下の住民の一時尿

中鉛と尿中ふALA，Cpおよび Ugの各々の相互関係

を乙乙にまとめて考按する.

まず，尿中鉛の全体の群(A)における相関係数の大き

さを!11m番に並べると，

男性:Cp， r= O. 3169(p<O. 01)>Ug， 1'=0. 2817(p< 

0.01)>ふALA，I・口o.2238(p<0. 01) 

女性:Cp， r=O. 2723(p<0. 01)>Ug， 1'=0. 2464(p< 

O.01)>d'-ALA， 1'=0. 2403(pく0.01)

の)@1序で男女ともに Cpの相関係数がもっとも大きか

った.乙の乙とは，尿中ふALAは Cpよりも

l乙対して敏感であるがゆえK早期比影響が現われると

いうことから意義が高いという報告があるにもかかわ

らず，乙乙におけるわれわれの調査研究結果からは，

住民検診!とおける Cpの測定意義を無視する乙とが出

来ない乙と争意味している.しかし，尿中鉛濃度が高

い場合でも，尿成分との相関係数l士I~主;5 1J を間わずいず、

れの成分ともに低下またはマイナスとなっている乙と

から，低濃度鉛暴露住民のように尿中鉛;震度および代

詩成分ともに低水準では，鉛作業従事者のような高濃

度暴露にみられる状態とは趣を異lこし，絶対的因果関

係を示すものでない ζ とがわかっ 1二

被検尿中の鉛水準で、は，鉛分析(互の全体の群よりも

平均値以上の群!乙おいて相関係数が(11;くなり棄却]限界

上限値以上では全部が無相関であった ζ とから，その

絶対的因果関係を示す尿中鉛法度はもっと高い水準に

ある ζ とをミじている.

なお，尿中代詩i成分の異常値出現状況は，男女とも

に Ug>Cp>ふALAで、あった. 乙の ζ とは，鉛以外

の131子!こ直際的な影響を受ltにくいのがふALAであ

ると考えられる.

ま7こ， 115:鉛暴露下の住民がこのような結果を示した

ζ とは，尿中 d-ALA，Cpおよび Ugの排i世状態は鉛

による直接的な影響を受けるよりも，他の疾患や種々

の因子によって偲蔽され、

では生体の防御機能l乙守られ，

れないのであろう.さらに，鉛取り扱い労働環境で起

ζ りうる鉛中毒が生活環境の鉛暴露状況下で、は起ζ り

えない報告があり，住民の鉛障害が労基法施則の基準

段階まで進行しなくても，鉛の人体におよぼす影響が

調べられるような，より効果的な臨床検査種目の開発

研究，あるし「はすで、l乙行なわれているスクリーニング

検査種目の選択が望まれる.

さらに，早期比鉛障害を検索するためには，尿中鉛

濃度のみでなく血中鉛濃度との関係を合わせて11今味す

る必要がある.

まとめ

交通量の多い地域住民の一時尿について，尿中鉛と

へム代謝中間尿成分 (d幽ALA，Cp)および代謝終末尿

成分 (Ug)との相互関係をしらべた.

1) 尿中鉛と尿中のふALA，Cpおよび Ugとの相

関度はいずれも低かった.また，鉛中毒認定基準砲や

正常値などを ζえる尿中 5・ALAおよび Cpの測定被

検例は，尿中鉛濃度の低い場合にも見受けられた.

2) 尿中鉛濃度の段階的な上昇lζ従った各尿成分と

の相関関係を吟味しても，各相関係数は大きくなら

ず，反対!こマイナスになる場合は高濃度鉛の区分群l乙

見られた.

3) 尿中鉛分析[直の全体の群から見た各尿成分との

相関係数の)11自序は，

男性:Cp， 1'=0. 3169(pくO.Ol)>Ug，1'=0. 2817(pく

0.01)>ふALA，1'=0. 2238(p<0. 01) 

女性:Cp， l'ニo.2723(p<0. 01)>Ug， 1'=0. 2464(pく

0.01)>ふALA，r・ニ0.2403(p<0.01)

であった.しかし，異常値出現の!11m序は男女とも Ug

>Cp>ふALAであり，尿中鉛との相関係数が一番小

さいのがふALAであったが，異常値出現が最も小古

かったととから，鉛害のスクリーニングlこは今回対象

とした尿中成分の中で、はふALAが最もよいと忠われ

る結果であった.

本研究の要旨は日本衛生検査学会第22回大会:昭和

48年5月12日で発表した.

なお，本研究を述べるに当って，尿l争鉛の分析を担

当された，当所環境衛生研究科，秋山和幸，

子両氏!ζ謝意を表します.
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血中鉛と.噌明伊帽帽一.帽剛即目.刷蝉由岬騨剛'

ウロピリノ一ゲンの関{係系について

武士俣邦雄*霜田さと子 * 小 笠 原 公*

野牛 弘料

BIOCHEMICAL STUDIES ON THE PORPHYRINS ( lV) 

Rlations on the Lead， o-Aminolevulinic Acid， Coproporphyrin and 

りつ1
U ムdよ

-Urobilinogen Values in a Temporary Urine Corresponds to the Bloody Lead Values 

KUNIO BUSHIMATAヘSATOKO SHIMODAヘKIMIOGASAWARA* AND 

HIROSHI YAGYUヰ*

It was described in the previous report that the reliability with early findings of lead impediment 

'on the medical technologic datq_ of urinary output lead，ふALAand Cp were relatively little value 

'on Tokyoites. 

Increase of O・aminolevulinicacid and coproporphyrin is induced in the consequence of interference 

for haem-metabolism by an inhibitor of enzyme reaction， for example wellknown lead. 
The analysis of lead in red blood cell is reliable than the lead in urine. 

The observed value of lead in blood were also low level on the health examination， being analo-
-gous to the case of lead in urine. 

In this time， therefore， it was attempted to calculate the coefficient of correlation between the 

1ead in blood and output components in urine on the same purpose and means as the previous 

lfeports. 

The bloody lead value was classified as follows， (A) all subjects， (B) subjects of more than the 
mean value and (C) subjects of more than the rejection limit. 

The results were obtained as follows : 

CoeHicients of correlation of lead to theふaminolevu日nicacid are: (A) 0.0772， (B) 0.0863， (C) 
-0.1184 in the men and (A) 0.0725， (B) 0.0204， (C) 0.1421 in the women; to the coproporphyrin 

are : (A) 0.0304， (B) 0.0377， (C) -0.2006 in the l11en and (A) 0.0262， (B) -0.0489， (C) 0.2518 

in the WOl11en; to the urobilinogen are : (A) 0.0247， (B)ー0.0125，(C) -0.1282 in the men and 

{A) 0.0992， (B) 0.0984， (C) 0.0338 in the WOl11en; to the urinary lead are : (A) 0.2914， (B)0.2490 

くC)ー 0.6067in the men and (A) 0.1588， (B) 0.1586， (C) 0.5395 in the women. 
Coefficients of correlation of lead to the items were vesy small or reversed on the actual circum・

stances of inhabitants. Therefore， these results suggest that the selection of more suitable l11edical 

technologic item to the early findings is necessary for health examInation. 

中東京都立衛生研究所生活科学部栄養研究科

キ*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160東京都新宿区百人町3--24--1

* Tokyo 1¥在etropolitanResearch Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-lω， 
Tokyo， 160 Japan 
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はじめに 検査方法

都市では環境汚染の一つに鉛害問題があり，住民の

ために，生活環境上の鉛汚染が人体!こいか

なる影響をおよぼすかについての解明が重要である.

われわれは，都居住民についての鉛害l乙関する調査

研究として，ポノレフィリン体Jこ関する生化学的研究

ト2) を続け，者11居住民の尿中ふAminolevulinicAcid 

(以下 u-ALAと記す)， Coproporphyrin (以下 Cp

と記す〉および Urobilinogen (以下 Ugと記す〉の

実態を明らかにしてきた.

また前報2)において，都居住民の一時尿中鉛と尿中

。-ALA，Cpおよび Ugとの関係について解析を行な

い，現在の部居住民民みられるような尿中鉛限度の低

い水準範囲で、は，尿中鉛濃度の上昇変化l乙ともなって

尿中ふALA，Cpおよび Ugの尿中排ylll:増加が起乙ら

ないこと，あるいは鉛濃度が低くても ζれら三者!こ異

常値が出現することなどから，人体が一般環境程度の

鉛汚染を受けた場合の底接的因果関係が尿中ふALA，

Cpおよび Ug/こ現われないことを述べた. また，山

賀3) らは低濃度気中鉛lこ短時間暴露されるような作業

では，血液一般所見，尿中ふALAなどの生体反応lこ

は影響が現われがたく，低濃度鉛暴露の評価は難かし

いことを認めたと報告している.

鉛中毒は，鉛が赤血球中においてへム合成代首j系の

ほぼ全過程を抑制的lこ乱し，その結果として尿中に

ふALAおよび CpのtJi:祉が増加する代謝的中毒症状

として発現するのであると報告されている.しかし，

以上のような特異的生体反応を引きお乙す鉛中毒は，

鉛取り扱い業務労働環境下において見受けられるが，

一般環境-fの鉛汚染程度の微量暴露状況下で、は，典型

的鉛中毒症状として出現する可能性はきわめて乏しい

と考えられているト7) 乙のことは，

受けても血中鉛はあまり上昇せず，一般に 70~80μgj

100gは非障害性鉛吸収， 80~150μgj100g は危険性

鉛吸収を示すという報告めによっても説明される.

しかし，東京衛生局が実施している鉛害検診の結果

では，血中鉛量は非常に低く，はたして乙のような低

い血中鉛水準から典型的鉛中毒者にみられるようなヘ

ム合成代詩系の阻害があったとして臨床検査成績に現

われるのか，また如何なる血中鉛水準から尿中ふALA

および Cpとの関連性が強くなるのかを検討する必要

がある.そのため，今回は尿よりも分析再現性がよい

とされている血中鉛と尿中の鉛， ふALA，Cpおよび

肝機能指標とされている Ugとの相関関係について解

析を試みたので、報告する.

1. 調査対象について

東京都衛生局が，都内の交通量の多い主要道路交叉

点近辺l乙居住する都住民l乙対して実施している鉛害検

診の受診を希望した18歳以上の住民，男性515名，女

性 779名を対象とした.

2. 検査期間について

昭和46年 9月......，48年 2月 (36保健所〉で、ある.

3. 試料の採取について

1) 採尿

目立鉛ビーカーに採り，脱鉛ポリびんに干多して運掛2お

よび保存し分析!こ供した.

2) 採血

10ml用ディスポーザ、ブノレ注射器を使用し， へパリ、

ンコーティング脱鉛試験管!こ取って分析に供した.

4. 検査項目と定量分析方法について

1) 血中および尿中鉛の定量分析

既法9-10) /こ従って，環境衛生研究科が分析担当レ

たものである.

2) 尿中の代謝成分定量分析

i )尿中ヂノレタアミノレプリン酸

和田ら 11)の方法を一部改良1) して分析を行なった.

ii)尿中コプロポルフィリン

栄養研究科生化学研究室で開発した微量けいう!と法1)

l乙従って分析を行なった.

iii)尿中ウロピリノーゲン12-13)

採尿当日 lζ試料の還元操作をなし，約15時間経過後・

(翌日)，佐藤法にもとづいて分析を行なった.

5. 推測統計手法について14-15)

血中鉛濃度の上昇変化l乙ともなって，尿中ふALA，

Cpおよび Ug との相関係数がどのような動態を示す

のかを求明するための，血中鉛濃度の区切りの目安と

するために，血中鉛についても尿中鉛と同じく分析方

法による測定誤差などを考慮して 3μgj100g以下のデ

ータは対象から除外して次のように処理した.鉛分析

値引生野!j/こ分け，前報2)における尿中鉛と同様に異常ョ

値削除をしたデータで，平均値および Smirnovの方

法にもとづ、いた危険率 1%水準での棄却限界上限値を

求めた.

以上のようにして得られた数値をもとにして，車中

鉛と尿中の鉛，i3・ALA，Cpおよび Ugの関係がどの

ような血中鉛濃度から絶対的因果関係として観察され

るのか，その変曲水準を発見するためにつぎのような

試みを行なった.

まず，性別lこ分けた血中鉛分析値を， (A，:全体の群ト
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恒)平均値以上の群，(0)棄却限界倍以上の群，の三つの

階級群l乙分け，尿中のふALA，Cpおよび Ugの分析

値と対応させて，おのおのについて三つの相関係数を

算出するとともに，その係数の有意性についてF検定

を行なった.

結果および考察

1. 血中鉛分析値の推測統計処理結果

前記の推測統計手法にもとづいて得られた血中鉛濃

度比関した数値を Table1. I乙示す.

Table 1. Results of statistical Analyses on 

the Cases having more than 3μg Bloody 

Lead/100g 

Item Men Women 

Number of Al1 Subjects 505 734 

Number of Objects 478 706 

Mean Value (/1gj100g) 10.8 7.9 

Rejection Limit 19.3 14.7 

(，ugjlOOg) lower 2.3 1. 

ζの表から明らかなように，平均値および棄却限界

上限値ともに男性l乙高く女性l乙低い結果であった.こ

れは前報2)の尿中鉛の場合にもみられたし，他の報

告1めにも見受けられることで，尿中鉛と同じように生

理代謝あるいは労務の相違などに基因レていると考え

られる.

平均値および正常値などはついても多くの報告1ト

20)があるが，都住民の血中鉛濃度をそれらは比べてみ

ると， 3μgj100g以下のデータを除外した統計数値で

あるにもかかわらず低い結果であった.

また，統計処理上において除外されたデータの中に

は，労働基準法施行規則第35条第14号21) (以下労基法

施則と記す〉に掲げられている鉛中毒認定基準値 (30

μgj100g以上の検出〉をこえた被倹例は，男性 2/505

名 (34および36pgj100g)，女性 1/738名 (34pgj100

g)の計3名であった.

2. 血中鉛と尿中鉛の関係

血中鉛と尿中鉛の相関について Table2. I乙示す.

相関係数のF検定の結果は，血中鉛濃度をもとにし

た(A)全体の群(以下(A)群と記す〉の男性 r=0.2910およ

び女性 r=0.15881こおいては危険率 1%以下で有意で

あり，男性の(B)平均値以上の群(以下(B)群と記す)r口

0.2490および(0)棄却限界上限値以上の群(以下(叫群と

記す) r = -0. 6067では危険工程 5%以下で有意であっ

たが，男性(0)群は負の相関であった.また，女性の但)

停)群では危険率 5%以上で有意性は示きれなかった.

3. 血中鉛と尿中 5・ALAとの関係

血中鉛分析値比対応する尿中ふALA分析値のバラ

ツキかたについて，分布の型を表わす直線を加えた散

布図を Fig.1. Iこ示す.

Fig. 1. Iこ示したように両者間の相関係数は非常に

小さく， F検定の結果によると，女性における(10群 r

=0.0725が危険率 5%以下で有意であった.しかし，

男性(A)群および男女とも(B)む)群では危険率 5%以上で

有意でなかった.男性(0)群で、は相関係数がマイナスに

なった.女性(0)群で、は他の群l乙比べて相関係数が大き

くなった.

Fig.1. fこ示すプロットの実態を見ると， 労基法施

則J乙掲げられている，尿中ふALAの鉛中毒認定基準

1富山 (6mgjl以上の検出〉を乙える被検例は，女性l乙

Table 2. Relationships between Bloody Lead and U rinary Lead 

Sex Group lNumber oficoefficient of i Levels ofl 
Subjects Correlation I Significance I 

(A) 229 0.2910 P<O.Ol 

Men (B) 105 0.2490 P<0.05 

(C) 11 -0.6067 P<0.05 

(A) 265 0.1588 P<O.Ol 

Women (B) 126 0.1586 N. S. 

(C) 9 0.5395 N. S. 

Group (A) : All subjects of bloody lead， 
Group (B) : Subjects of l110re than the mean value of bloody lead， 

Group (C) : Subjects of 1110re than the rejection limit of bloody lead， 
N. S. : None Significance， 
Y=ax十b，

a b 

0.268 4.682 

0.287 4.477 

-0.896 34.005 

0.188 4.960 

0.249 4.355 

1.159 -12.750 
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Fig 1. U rinary Levels of ふALAPlotted against the Bloody Lead 

b 

(A) 503 0.0772 N.S. 0.015 1.878 

Men (B) 271 0.0863 N.S. 0.019 1.787 

(C) 27 -0.1184 N.S. -0.027 2.924 

(A) 735 0.0725 P<0.05 0.020 1. 774 

¥Vomen (B) 410 0.0204 N.S. 0.007 1. 907 

(C) 27 0.1421 N.S. 0.033 1.599 

a 
Levels of 

Significance 
Coefficient of I 
Correlation I 

Number of 
Subjects Group Sex 

Group (A) : Al1 subjects of bloody lead， 

Group (B) : Subjects of more than the mean value of bloody lead， 

Group (C) : Subjects of more than the rejection limit of blooc1y leac1， 

N. S. : None Significance， 
Y=ax十b，
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1/734名見られたがその血中鉛出度は 10μgj100gであ

った.男性には 6mgjl以上の被検例は見受けられなか

っ7こ.

また，血中鉛濃度について，男性は散布が連続的で

あるのに対し，女性にはかけ離れたデータが一例ある

ために，女性群の相関係数が大きな影響を受けてい

る.

さらに，尿中 o-ALAの正常値lこ関しては， Nakao 

ら22)の2.9::t1.4mgjl，Kasaharaの 4.0mgjl(統計上

限値)21) や田口らの職業的鉛暴露のない男女からのス

ポット尿について，男性O.25::t0. 96 mgjlおよび女性

1. 59::t O. 90 mg/lなどの報告24)がある.

なお，当生化学研究室では鉛害および公害検診を受

けた都住民尿について， Smirnovの方法にもとづい

た危険率 1%における統計的棄却限界値として，男性

4.50mgjlおよび女性3.95mgjlを得て報告2めを行なっ

た.都住民の尿中ふALAが正常値および棄却限界値

を乙える被検例は Fig.1.のプロヅ卜が示すように女

性l乙多く見られる.またこれらの数値をこえる例は鉛

濃度が低いにもかかわらず男女とも K見受けられる.

このように，血中鉛濃度が低くても尿中 0・ALAの異

常高値が見受けられる乙とならびl乙相関関係が認みら

れなかったことから，都住民の尿中主11=1!f!:ふALAは，

生体防御機能lζ守られた生理代謝範囲程度の排i眠状態

と考えられる.

さらに，前報2)で述べた尿中鉛分析値の全体から見

た群の尿中 o-ALA鉛と尿中との相関係数，男性 r

=0.2238 (p<O.Ol)， nコ 233，および女性 1・=0.2403

(p<O.Ol)， n=コ286I乙比べ，血中鉛と尿中ふALAの

相関係数は， 男性 r=0. 0702(N.S.)， n=503および

女性 r=0.0725(N.S.)， n=735となり，尿の分析値

同士では相関性があったのl乙，尿と血液ではその係数

の有意性は示きれなくなった.

血中鉛濃度70-80μgj100gは非障害性鉛吸収，また

80~150μgj100g は危険性鉛吸収という報告のから考

えると，一般生活環境下にある都住民の血中鉛濃度が

危険鉛吸収濃度比近くならないでも，早期l乙鉛害の疑

似者をスクリ{ニングするためには，試料性質の異な

る血液中鉛と尿中ふALAの濃度比較のみでは非障害

性鉛吸収範囲の不顕性鉛障害者の検索は不可能と考え

られる. って尿中にふALAが増加するの

は，赤血球中のふALAdehydrataseの活性阻害など

にもとづいている乙とから，鉛中毒者の早期検索には

乙の酵素の活性測定は非常に意義があるという多くの

報告払2G-20)がある Lゆえに，不顕性鉛|障害者の検索

lこは，血液中鉛と対照させる臨床検査種目として;は

o-ALA dehydrataseを選ぶことが望ましい.

4.血中鉛と尿中 Cpの関係

血中鉛分析値比対応する尿中 Cpの分析値のバラツ

キかたについて，分布の型を表わす直線を加えた散布

図を Fig.2.fこ示す.

Fig.2. tこ示したように相関係数は小さく， F検定

の結果についてみると，男女とも(剖(同(c)群のすべてが

危険率5%以上で有意ではなかった.男性(c)群および

女性(B)群では，相関係数がマイナスとなった.女性(c)

群では， 0・ALAの場合と同じように相関係数が急lζ

大きくなっている.

Fig.2. のプロットの散布の状態を見ると，労基法

施則l乙掲げられている，尿中 Cpの鉛中毒認定基準値

(150 pg/l以上の検出)21)を乙える被検例は，男性481

457名および女性45/699名であった.

しかし，女性におけるかけ離れた血中鉛段度例の場

合，血中鉛34μgj100gおよび尿中 Cp150.6μgjlで鉛

中毒認定基準値(血中鉛 30μg/100g以上，尿中 Cp，

150μgjl)21)tこ合致していたが，尿中のふALAは 2.8

mgjlと鉛中毒認定基準値 6mgjltこ比べ低い値であっ

Tこ.

尿中 Cpの正常値については， Nakaoらm の70土

40μgjl， Kasaharaの110μgjl(統計上限値)23)や 50.....，

200μgjl30)および田口ら 24) の職業的鉛暴露のない男

女からのスポット尿について，男性73.3土35.4pgjl， 

女性44.1土2l.3μgjlなどの報告がある.

なお，当生化学研究室では，鉛害および公害検診を

受けた都住民の一時尿について， Smirnovの方法に

もとづいた危険率 1%における統計的棄却限界上限

値，男性 162.1μg/lおよび女性 152.7μgjlを得て報

告加を行なった.都居住民の尿中 Cpが前述の正常値

および棄却限界上限値を乙える被検例は， Fig.2.の

プロット l乙示されているように男女ともほぼ同数であ

った.しかし，それらの異常値例は血中鉛濃度の低い

と乙ろにも現われている.

以上の乙とから，通常鉛中毒のスクリーニングに尿

中Cpの測定が行なわれているが，低い血中鉛濃度の

水準から因果関係が見られるものでなく，生体防御機

能や鉛以外の関連因子などにも左右されて排世量の変

動が起乙ると考えられる.

5. 血中鉛と尿中 Ugの関係

血中鉛分析値l乙対応する尿中 Ugの分析値のバラツ

キかたについて，分布の型を表わす直線を加えた散布

図を Fig.3.Iこ示す.
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Fig 2. 
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30 20 10 

U rinary Levels of U g Plotted against the Bloody Lead 3. Fig 

b 

(A) 495 0.0247 N.S. 0.011 2.138 

Men (B) 268 -0.0125 N.S. -0.007 2.415 

(C) 27 一0.1281 N.S. -0.056 3.674 

(A) 730 0.0992 Pく0.01 0.049 1.623 

Women (B) 406 0.0984 P<0.05 0.064 1.442 

(C) 27 0.3338 N.S. 0.274 -2.003 

a 
Levels of 

Significance 
Coefficient of I 
Correlation I 

Number of 
Subjects Group Sex 

Group (A) : All subjects of bloody lead， 

Group (B) : Subjects of more than the mean value of blooc1y lead， 
Group (C) : Subjects of more than the rejection limit of bloody lead， 
N. S. : None Significance， 
Y=ax+b， 
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Fig.3. Iこ示したように相関係数は， a・ALAおよび

Cpの場合と同じく非常に小古い.

相関係数のF検定の結果は，女性(剖群 r=0.0992は

危険率 1%以下で，女性(B)群rヱ 0.0984は危険率 5%

以下で有意であったが，男性(A)(B)~叫群および女性(0)群

では危険率 5%以上で有意でなかった.男性(B)(O)群で

は相関係数がマイナスとなった.

Fig.3. のプロットの散布状態を見ると，血中鉛濃

度がi低い場合においても，尿中 Ug濃度が非常l乙高い

値を示している例が多く存在している.

また，尿中 Ugの正常値については， 0，....，4.0 mgj 

day31) ， 0.2，....，3. Omgjday32， 0.5，....，2. Omgjday33)などが

あるが，いずれも一日あたりの排液量で記述されてい

る.なお，当生化学研究室では，鉛害および公害検診

を受けた都居住民の一時尿について， Smirnovの方

法にもとづいた危険率 1%の棄却限界上限ー値，男性

3.81mgjlおよび女性3.49mgjlを得て報告1)した. 乙

のi直をこえた被検例は，男性 52/495名および女性92/

730名という結果であり， 乙れらの異常例は血中鉛濃

の低い人でも見受けられ，両者間の直接的因果関係は

認められなかった.

まとめ

交通量の多い地域l乙居住する都住民の一時尿中鉛濃

度とポルフィリン代謝系の尿成分との関連性の研究lこ

引き続き，血中鉛と尿中の鉛， aALA， Cpおよび Ug

との相関性について詳細な検討を行なった.

1) 血中鉛と尿中鉛との相関係数は，血中鉛の全測

定例を対象にした場合，男性 r=0.2910 (p <0.01) 

および女性 r=0.1588 (p<O.01)で有意であった.

男性における血中鉛濃度の棄却限界値以上を対象に

した場合は r= -0. 6067 (p <0.05)の関係が得られ

負相関となった.また，女性では血中鉛濃度の平均値

以上の範囲では相関性が認められなかった.

2) 血中鉛と尿中の代謝成分 (o・ALA，Cp， Ug) 

との相関係数は，血中鉛全測定例を対象とした女性の

ふALA，r=0.0725 (p<0.05)および Ug，r=0.0992 

(p<O.Ol) と，血中鉛濃度の平均値以上を対象とし

た女性のUg，r二二0.0984(p<0.05)が有意となったの

みで，男性においてはすべてについて有意性が認めら

れなかった.

以上のよううな結果で、あったが，直接的因果関係と

なって現われる推測統計的水準を求める基礎資料に

し，今後さらに機会を得て検討を行ないたい.

本研究の要旨は日本衛生検査学会第22回大会:昭和

48年5月12日で発表した.

なお，本研究を述べるに当って血中鉛および尿中鉛

の分析を担当された当所環境衛生研究科，秋山和幸，

高橋利恵子両氏に謝意を表します.
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空気浄化に関する研究一一空調機器による粉塵，ならびに重金属類の捕集率一一

両角 清ヰ狩野文雄*青木

大城賢吾料

実'rミ

Studies on Air Cleaning Efficiency of ColIecting Dusts and Heavy Metals 

with Ail' Conditioning; Apparaius 

KIYOSHI MOROZUMI*， FUMIO KANOHヘMINORUAOKI* AND 

KENGO OHSHIRO料ミ

Dusts and Heavy metals in air are caught by the fnters of air conc1itioning apparatus. For the 

air cleaning， it is necessary that filters have high collection efficiency. 

We studied air concHtioning apparatus at the Building in Tokyo seasonal1y. 

As a result， we found the djfference of Dusts and Heavy metals concentrations depended on the 

place of air inlet. Ancl we recognizecl high clust concentrations had an effect on col1ection efficiency 

of filters. 

It is necessary that the optimum place of air inlet shoulcl be considerecl to control the air cond-

itioning apparatus. 

序 Eヨ

近年大気の汚染ははなはだしく増大し，公害防止の

ためにその浄化が問題となっている.空気浄化の必要

性を大別してみると， 1)大気汚染防止， 2)室内の

衛生環境 (1宇業環境〉の維持， 3)機器の保全， 4) 

資源の回収等であるが， if守J乙室内の衛生環境の維持に

ついては先に施行された「ピル衛生管理法J及び「労

働基準法の事務室の衛生基準j等があり，そこで働く

人間の健康管理の函ばかりでなく，作業能率ともかな

り密接な関係があるので，室内外の空気を浄化して常

に清浄な状態に保つ乙とはいろいろの意味で重要視さ

れている.

(2) 実験方法

今回の実験は日常使用されている某ピノレの空気調和

機を使用して，外気取入口(計11ケ所〉の立地条件の

臭った取入口 3ケ所 (A取入口は地上3m，B取入口

ホ東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160東京都新宿区百人町3-24-1
中 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

料=北里大学衛生学科

は地上8111，C取入口!土地上25m)を選定して外気及

び炉材通過後の給気の温，湿度(アスマン通風乾湿

計)，風速(アネモメーター)，空中細菌(落下法， 5 

分間露出 370，48時間培養)， 粉塵叢及び粉塵捕集率

(労研式炉紙鹿攻計，粒径は散乱光式粒子計数装置)，

有害ガス(一酸化炭素は非分散型赤外分析計，鉛は原

子吸光分折法〉等について，各種の測定器を取入口及

びダクト内lこ設置して，午前9時より午後 5時まで毎

時計測を行い， 1ヶ年(四季について〉継続して試験

を行っ7こ.

(3) 結果及び考察

各取入口における一酸化炭素，二酸化炭素，細菌，

鹿技量の月別変化は Fig1~3. のJm りである.

1) 温，i:毘度.

各取入口における温，湿度は取入口の立地条件並l乙

気象条件により差異があるが，各取入口の気温並l乙湿

度はA取入口では気温は10.4(最低)-18.9 (平均)-

27.90 (最高)，湿度は27.3(最低〉ー55.8(平均)-

70.0%(最高)， B取入口では気温は9.6-18.6-25.50，

湿度は27.5-48.9-69.0%で，またC取入口では気温

は10.3-19.2-27.90，湿度は27.8-50.6-62.7%と

なり，各寂入口の気温は余り差異はなく， A取入口及

びB取入口では略同様であるが， C取入口ではA.B
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Fig 2. 

× 

取入口i乙比較して気温は若干高くなっていた.また湿

度は取入口の立地条件及び天候，季節等l乙より差異は

あるが，下層地上附近の取入口では湿度は同様の傾向

を示したが，上層取入口では秩が高く，冬季は全般的

l乙低いが，年間の平均ではA取入口が最も高く，次は

C取入口でB取入口では全般的lこ低くなっていた.

2) 風速.

F材面の風速は炉材の粉塵捕集率とも関係があり面

速が大きければ大きいほど捕集率は一般に低下するも

のである.各取入口のi戸材面の風速はA取入口では

0.12 (最低)-0.158 (平均)-0.22 m/sec (最高)， B 

取入口はO.55-0. 898~2. 40 m/secで，また c取入口

では0.28-0.945-1.20m/secであるが，各取入口の

風速は空調機の稼動状態、により異なるも A取入口では

常時一定であるが， B及びC取入口では空調機の稼動

が断続的なためi戸材面の風速は絶えず変動していた.
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低いが， A及びB取入口は高きが比較的低く，また駐

車場及び道路氏近接しているため濃度は比較的高い

が， C取入口では取入口の位置が高いため濃度はA，

B取入日比比較して低くなっていた.また一酸化炭素

の季節的な変動はA，B取入口では夏季が比較的;高

く，次は冬季の)1民となり，春・秋では濃度は低いが，

C取入口では季節の変動は少なかった.

4) 粉塵量及び粉塵粒子の大きさ.

各取入口の粉塵量は取入口の立地条件並lこ気象条件

等により異なるが，各取入口の粉塵量はFig1~3. の

Fig 4. 

3) 二酸化炭素並に一酸化炭素.

大気中の二酸化炭素は0.03，.....0.04%であり，各取入

口とも差異はなかった.次l乙外気中の一酸化炭素は自

動車排気ガスやピノレ，工場等の排気(煙〉とも関係が

あり，その濃度は「環境基準J及び「ピル衛生管理基

準Jではとも Ic10ppm(特別の場合は20ppm)とされ

ている.各取入口の一酸化炭素濃度はA取入口では

0.6 (最低)-2.1 (平均)-4.6ppm (最高)， B取入

口では1.0-2.3-3. 9ppmで，またC取入口では0.9-

1. 2-1. 5ppmとなり，各取入口ともに濃度は全般的l乙
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通りである.各取入口の粉E室長についてみると， A取

入口では外気は0.101(最低)-0.148 (平均〉ー0.222

mgjm3 (最高)，給気側では0.092-0.127-0.188mgj 

m3， B取入口では外気は0.115-0.168-0.212mgjm3 

給気附では0.101-0.148-0.182mg・jm3 で，またC取

入口では外気は0.094-0.135-0.224 mgjm3，給気側

では 0.065-0.105-0.160mgjl113 となり，取入口の

位置，気象条件等により差異はあるが，地上並に中間

部位 (A.B取入口〉で、は粉塵量は比較的多いが，上

層部位 (C取入口〉の取入口では少なく，また粉塵量

の季節的変動はA.B取入口は夏・冬lこ多く，春@秋!こ

は少ないが， C取入口では秋。冬l乙多く，春@夏は少

なくなっていた.なお給気側の粉産量を労働基準法の

と対応してみると， ffi材(エアフィ

ルタ〕通過後の空気が室内!こ給気されるものとしたら

衛生基準以下で余り問題はない.次lこ粉塵粒子の大き

さの分布を C取入口について見てみると Fig4.の通

りである.各取入口における粉塵粒子の大きさは，季

節的な差異はあるが， 各取入口ともに 0.3ミクロン以

上1.0ミクロン以下の粉塵が98%以上を占め， 1. 0ミク

ロン以上10ミクロン以下の粉塵が 2，._， 3 %， 10ミクロ

ン以上の粒子はほとんどないと言って良い.

5) ~戸材〈エアフィルタ〉の粉麗捕集率.

t戸材の粉塵捕集率は炉材の材質，密度，風速及び清

浄度等lこより遣いがあるが，通常使用されているエア

フィルターの捕集率は乾式で、は20%-65%(大気麗)，

粘着式は 20%~30% (大気麗)，高性能用は 1μ 以下

で99.9%，電気集塵器では95%.....，99.9ラらであるが，大

気塵lこ対しては各担材ともに捕集率は全般的l乙低下し

て通常用のもので20，....，40%，高性能用(又は電気集麗

器〉でも85%前後と云われているわ-3) 各取入口f戸材

の粉産指集率は問-~戸材を使用しているが差異が大き

く，.l¥取入口では7.9(最低)-13.5 (平均)-21. 7% 

51-APit1pitfc:  
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Fig 5. 

5 6 7 8 9 10 11 12 1 2 
month 

Collection Efficiency of Dust in the Air 

Inlets 

(最高)， B取入仁iは5.2-11.0-14.2%，C取入口で

は6.3-21.0-28.6%で， C取入口は平均 21%で比較

的高かったが， A. B取入口では粉鹿捕集率は11，._，13

%で全般的tc:A品集率は低く，同-ffi材でも捕集効率は

空調機器の使用状態及び粉崖の種類等により差異が認

められた.

6) 気中微量重金属(鈴〉の捕集について.

各取入口における気中重金属(鉛〉の外気側及び給

気側の濃度は Table1..の通りである.空気調和機l乙

使用されている普通乾式炉材では，気中の微量重金属

の捕集卒は一般的l乙低いと言われているが，今回の実

験では，鉛については，外気側で， A取入口では0.033

(最低)-0.400 (平均)-0.730μg/l11
3 (最高)， B 

取入口では， 0.280-0.812-2.020μg/l113 C取入口で

は， 0.033-0.557-1.668μ引113となり， ζれに対し

て1戸材通過後の給気側では，A取入口では， 0.056-

0.238-0.577μg/l113， B取入口では， 0.200--0.548-

1.214μgjm3， C取入口では， 0.033--0.516-1.644μg 

Table 1. Heavy Metal (Pb) Concentration in Air 

Outer Air (μgjl113) Inner Air (μgjm3
) 

A Inlet B Inlet C Inlet A Inlet B Inlet C Inlet 

month 
47. 5 0.240 0.280 0.460 0.087 0.310 

7 0.033 0.330 0.033 0.067 0.200 0.067 

8 0.430 0.350 0.033 0.056 0.370 0.033 

11 0.567 1.080 1.668 0.403 0.958 1.644 

48. 2 0.730 2.020 0.593 0.577 1. 214 0.524 

乱1ean 0.400 0.812 0.557 0.238 0.548 0.516 



等により粉塵はさらに減少して室内吹出口(室内給気

口〉では外気量の約1/4(23.49のに低減したが，乙れ

ら給気が室内l乙供給されるものとすれば， ピノレ衛生管

理法及び労働基準法の衛生基準 (0.15mg/m3
) 以下と

なるので現在使用されているF材でも十分であるが，

外気(還気〉中の粉麗量は変動が大きく，まfこ炉材の

清浄度，風速及び機器の使用状態!こより異なるから，

F材の選定には注意することが必要である.

(4) 結語

以上の乙とを要約してみると，次のようになる.各

取入口の温湿状態は，外気温i乙関係し，外気取入口の

位置条件l乙左右される.また一酸化炭素，塵壊量は，

季節によって多少変動するとしても，取入口の位置lζ

よる差異が顕著であった.また同~~材にもかかわら

ず，捕集率においても，取入口の位置による差が見ら

れ，炉材の保守管理の面からも，取入口設置に対する

考慮が必要で、ある.

今回の伊材の粉塵，重金属等の捕集平についての調

査は，外交〔側，給気側の両者の濃度差のみに着目した

ものであり，ザi材の密度，面速等の条件による差につ

いては新しい調査を待たなければならない.

付記

本研究は昭和47年度当研究所研究課題「大気中の浮

遊粉塵l乙関する調査研究」として実施したものであ

る.

335 25， 1974 幸良年研

1m3 となり，各取入口の炉材の重金問捕集率は，A取

入口で平均40.5%， B取入口で39.0%， C取入口で

7.36%となった.

7) 空気調和機系統における粉震濃度の変化.

粉鹿濃度の変化については Fig.6. t乙示す. 空調

機器より室内l乙供給される気中の粉E菱重は外気及び還

気等にかなり左右され，これに室内での発塵が加わり

室内の粉塵量は全般的l乙増加は免かれず，したがって

外気(還気〉中の粉塵浄化の良否は室内粉塵量の多少

に関係があるので，担材の捕集率は高いことが望まし

い.今回の実験に使用した伊村は中級のものである
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Change of Dust Concentration in Air 

Conditioning System 

が，外気IIH:技lζ対して捕集率は51.1%で拙集卒は良好

であるが， ~戸村で浄化された給気がダクト内を通り室

内!こ供給されるまでには，ダクト内での沈降及び附着

Fig 6. 
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東京都内における大気中多環芳香族炭化水素の測定

秋山和辛~~，て長鴻親泊*高橋利恵子ネ

藤谷和正午封牛 弘*長 1[1有 護料

Gas ChromattJg-.raphic Analysis of Polycyclic A.romatic Hydl'ocarbons 

Associated with ParticuIates in Tokyo Ai.r 

KAZUYUKI AKIYAMAヘCHIKAHARUNAGASHIMAぺRIEKOT AKAHASHF 

KAZUMASA FUJITANI*， HIROSHI YAGYU':' AND MAMORU NAGASAKI料

Polycyc1ic aromatic hydrocarbons associatecl with particulates in Tokyo air were determinecl by 

gas chromatography. Samples were collected at f4 sites in urban Tokyo from July through December 

1973. 

According to the results of 22 samples， the monthly average of Bap was 28.6 ancl B(ghi)p was 

11. 5μg/l， 000 1Jl3 air. It was clemonstrated that Bap as well as B(ghi)p levels of Omori H. C. were 

somewhat higher than others ancl that levels in October ancl November were generally higher than 

in other seasons. 

1.読者 日

大気浮遊粉じん中には，多種類の多s;'i境芳香族炭化

水素とその類縁化合物が存在し，その中lこは， Benzo 

〔αJpyrene (以下 Bapと略す〉のように動物に対し

て強い発癌性を示すものがあることはよく知られ，肺

癌との関連性が注目されてきた.ζれらは，一般的l乙

石油，石炭やたば乙などの燃焼にともなって発生い

その発生原因としては， もともと多環芳香族炭化水素

が合まれている物質を加熱する乙とにより，そのまま

あるいは，若干の変化により発生する場合と有機物の

熱分解にもとづく化学変化により発生する場合があ

る.その大気汚染源としては，各種の工場，事業場の

燃料(石油，石炭〉の消費，自動車の排気，アスフア

ルトなどがあり，その他に体内摂取源としてタバコ，

コ{ヒー， くん製品等があげられてきた.

一方，東京都内は各種産業，事業所が集中する大都

中東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160東京都新宿区百人町3--24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 
料東京都衛生局医療福祉部公害保健課

会で，また都内における 1972年の自動車保有台数は

230万台と超過宿で、あり，種々の公害対策が進められ

て来たが，乙れら芳香族炭化水素による都内の汚染状

況の調査例1-3) は非常に少なく，われわれは都内 41問

所において調査奇行なった.乙乙!こ1973年 7月より 12

月までの結果を報告する.

2. 実験

大気浮遊粉じん中の多環芳香族炭化水素の測定は，

集じん後溶媒抽出または真空昇華法lこより抽出し，必

要iこ応じて液々分配や各種クロマトグラフィーにより

精製，分離，測定，あるいは紫外部吸収，蛍光スペク

トル法によることが多く 4ーのそれらの手技は詳細な検

討が重ねられ，それにより充分目的を達することが可

能であろう.著者らは種々の条件から松下らの真空昇

華法4) により抽出後，ガスクロマトグラフィーにより

測定を行なった.

2・1 試料

1973年 7月から 13月の期間毎月 1国24時間，大森，

江戸川，練馬，世田谷，各保健所の都内 4個所におい

てハイボリュームエアサンプラー (Staplex) を用い

てガラス繊維フィルター (Gelmantype A) 上に浮

遊粉じんを採取し， (空気吸引量，約1，700川 3/24hr)

その1/2を用いて測定した.



2.2 試 薬装 置

炭化水素類J景品:東京化成製品

ベンゼン:蛍光測定用(ドータイト〉

ガスクロマトグラフ.I島t~tG C 5 A F 1 D) 

2・3 分析操作

試料の1/2を用いて松下らの真空昇華抽出法のJ呆作l乙

従い， (0.02mmHg， 3000， 40min)昇華物をベンゼ

ン200μl~乙 j容力〉して1会江主としガスクロマトグラフィー

によっ測定した.

ガスクロマトグラフィーの条件

検出器:F 1 D，温度2700
，水素流量 35ml/min空

気流量0.56l/min，感度1031¥1.0，レンジ0.016V

カラム:2 %OV-1 on Gas Chrom Q， 3ml7l x2m 

(ガラス〉 温度2300，キャリアガスN2 38ml/mIn'， 

試料注入:原則として島津 AOC与自動サンプラ{

により検液を注入し (2μl，270
0

) 必要あればより大

量の検波をマイクロシリンジで注入した.

(ピーク高法〉による.

3. 結果および考察

3・1 測定法の検討

実験に採用したガスクロマトグラムおよびいくつか

の多環芳香族炭化水素の保j制寺間を Fig1. tc..示す.

クロマトグラムは必ずしも良女子ではないが，多成分

についてモニターする目的!乙利用する乙とは十分可能

である.しかしこの条件では Bapとbenzo(e )pyrene 

(以下 Bepと略す〉の区別は出来ない.

次lこガラス繊維フィノlノターに炭化水素を添加して本

法により測定したと乙ろ，ほほ満足すべき回収率が得

られた. (Table 1.) 

3.2 測定結果と考察

東京都内 4個所における1973年 4月から 12月の結果

を Table1. Feg 2. 3. /こ示す.

4個所の総平均値は Bap(Bepを含む，以下同様〉

28.6pg/nι3 benzo(ghi)perylene (以下 B(ghi)p と

略す)11.5μg/m3 であった.

Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

S HsIAZU 5A 
FID，270; H235ml/min， Air O.651/min 
S ens. 133 1I1Q， Range 0.016 V 
2% OV.l 011 Gas Chrom Q 3mmX2 m(glass) 
230: Ni3811l1 I min 

Inc1eno ( 1， 2， 3cd) pyrene 
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Atmospheric Bap宇 Concentrationin 

Tokyo (1973) 

* containing Bep 

Fig 2. 

μg/1 ， OOOJn3_~ ・ n 円
30ト函J22waII:5:
20ト 22522JLii:5:

叶ntl開 L
JUL. AUG. 

Atomospheric B(ghi)p Concentration 

in Tokyo (1973) 

Fig 3. 

地区別では大森保健所が高誼を示し，丹別では10，

11月が増加傾向にある .ζれらの原因は大森地区が工

Recovery of Bap anc1 B(ghi)p from Glass僧fiberFilters 

Bap B(ghi)p 
Av(e%ra〉ge Sample Adc1ed Found lRecov町 Added Found lbcov町

(ηg) (ng) (%) (ng) (ng) 〈ヲも〉

1 256 315.6 123.3 98 82.1 83.8 103.8 

2 256 344.1 134.4 98 109.5 111.7 123.1 

3 256 234.0 91.4 98 68.4 69.8 80.6 

Average (%) 116.5 88.4 102.5 

Table 1. 
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Table 2. Atmospheric Concentration of Bap and B(ghi) in Tokyo(1973) 

Location JUL. AUG. 

Omori H.C. BBa(gph中i)p 
9.6 
7.6 

Edogawa H.C. BBa(gph* i〉p
25.6 12.5 
14.9 7.5 

Nerima H.C. BBa(gph* i〉p
30.0 Tr. 
4.0 Tr. 

Setagaya H.C. BBa(gpI* 1i〉p
Tr. 3.9 
Tr. Tr. 

Average BBa(gp1‘1lミi)p 16.3 5.5 
6.6 2.5 

* containing Bep 

業地域である ζ と，冬期比向い燃料消費の増加，逆転

居形成等の気象的要因，あるいはサンプリング日時の

違いとか種々の解釈があり得るが，詳細については今

後のデータの集積が必要で、ある.

きて乙 ζl乙得られた値をこれまでの報告と比べてみ

ると松下らめの1973年 1--3月における測定値 Bap約

10......， 15，ugj1， 000m3， (江東，椛谷および板橋地区〉西

井めによる約10年前の測定値13.....66(街路上〉あるい

は富田ら 7)による大阪市の値 4---107， (1969---1972) 

等とほぼ同程度の値と言えよう.乙の間の事情は，わ

ずかな程度の違いはあっても都市問題比おける世界的

な傾向と考えることが出来るめ.

WHOの報告のによれば， 乙乙l乙明らかlこされた汚

染レベルでは直ちに健康への影響は考えられないにし

ても，東京都においては乙の10年間に濃度の低下は認

められない事実をもふまえて，今後のモニタリングが

必要とされよう.

謝 辞

測定l乙御協力いただいた，大森，江戸川，練馬，世

田谷，各保健所の方々に深謝いたします.

(，ug/1，000ηZ2) 

SEP. OCT. NOV. DEC. Average 

21.4 130 143 Tr. 60.7 
13.6 9.3 42.8 10.8 16.8 

62.6 Tr. Tr. Tr. 16.8 
7.5 13.3 10.4 5.0 9.8 

26.6 33.8 27.6 23.6 
21. 6 29.8 6.6 12.3 

8.9 9.6 50.4 6.1 13.2 
9.4 1~1 8.1 4.1 7.2 

31. 0 41. 6 56.8 8.4 28.6 
10.2 15.7 22.8 7.2 11. 5 

(本研究の概要は第33四日本公衆衛生学会総会，

1974年10月18日で発表した.)
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血液と毛髪の総水銀量について

一島太一郎中池田真悟*多田宇宏キ

野牛弘*長 111奇 護 * キ

Total Mercury Levels in Human Blood and Hair 

T AICHIRO NISHIMAヘSHINGOIKEDAヘTAKAHIROT ADAヘ
HIROSHI Y AGUキ ANDMAMORU NAGASAKI料

341 

Total mercuy levels in human blood and hair of 3 areas， AG: Izu Oshima， BG: Nishitamagun， 
CG : Tokyoto Ku and DG : fisheaters were determined. 

1. The concentrations of total l11ercury in whole blood were as followed. (μgj100g) 

× AG : 2. 8 ~ 1. 55 M : 3. 2 ~ 1. 57 F : 2. 6 ~ 1. 56 

X ... r"lC¥ ~ _.. ，... x 
BG : 2. 0 ~ 1. 46 M : 2. 4 ~ 1. 32 F : 1. 5 /.' 1. 20 

× CG : 2.6/.' 1. 42 M : 2.6 r: 1. 40 F : 2.6 /.' 1. 37 

DG: 7.6ど1.55(M)

Male blood contained l110re mercury than females， but CG on marked difference was noted. DG 

were greater than control group. 

2. The concentrations of total mercury in hair were as followed. (ppm) 

X ， A<)V....，，， X AG : 5.4 ~ 1. 68 M : 7. 9 ~ 1. 42 F : 3.9 /.' 1. 50 

X 1 AI"¥ V • .-， .-， X BG : 4. 7 ~ 1. 57 M : 5.8 r: 1. 40 F : 3.3 /.' 1. 40 

X 1 ~~ "... ~ ~ n X 1 ，~ "" _ ..， ..， X CG: 4.6ヴ1.57 澗 :5.8~' 1.45F:3.3r:1.46 

DG : 19.1ど1.58(M) 

Male hair contained more mercury than females. 

3. The quotients between the concentration in hair and blood were as followed. (HairjWhole 

blood) 
Control group M : 251. 8:t82. 8 F: 178. 8:t64. 5 

DG M : 254.2土80.4

4. Correlation between total mercury concentration in blood and hair was found a highly sign梯

ificant correlation. 

5. Total l11ercury concentration in blood of general population on norl11al values was determin-

ated. Median values 2.0 f_[gj100g， 95% & 99% confidence limits (upper)， 3.6μgjlOOg， 4.7μgj100g 
were obtained by Bliss's Method. 

The findings of this study would suggest . that fish-eater is grater than general population on 

total mercury concentration in blood and hair. 

牛東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160東京者!?新宿区百人町3-24-1
牛 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 ]apan 

*中東京都衛生局公害保健課
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わが国におけるJJ号境汚染，特lζ水銀による汚染の問

題は水俣病事件以来多大の関心を惹起して来た.乙れ

を契機とレて，生体における水銀の挙動とその生体l乙

与える諸影響が最近明らかになりつつあるが，そのな

かで、水銀の長期微量摂取についての問題が表面化して

きた.

水俣病は，有機水銀を多量l乙j妾取した場合の亜急性

中毒である.これに対して第 3水俣病は，長期微量水

銀摂取という全国民l乙共通する水銀汚染の生体影響へ

の注目を喚起した.このことから，消費者のあいだに

つのる魚介類喫食に対する不安に応えるものとして，

昨年6月厚生省は魚介類に合まれる水銀の暫定許容基

準を公表した.しかし水銀の長期微量摂取によるdose-

response にかかわ品問題は， 水銀の環境→人体への

一連の転移機構が極めて複雑な関係にあり，現をまで

の研究が明確に答える部分は少なく今後の解明が侍れ

ている.乙のような現状を踏まえて，著者等は前報1)

において一般健康人の毛髪中総水銀量から，統計的に

ζれらの正常範囲を算出し報告したが，本研究におい

ては，いまだ詳細な報告が見当らない一般健康人の血

液と毛髪の相関関係と，血液中総水銀量のバックグラ

ンド或びi乙正常範囲を把握し，今後の汚染対策の資料

とするために解析を試みた.さらl乙魚介類を多食して

いる者について同様の調査を実施し，コントロールグ

ループと数量的な比較を行ない，魚介類i史食量の血液

と毛髪;乙与える影響を解析し若干の知見を得たので報

告する.

実験方法

1 試料採取

コントロールクやルーフ。について地域差の有無をあわ

せて検討するために，伊豆大島，都下西多摩郡及び都

区内の 3地域を設定した.

それに魚介類喫食による影響を見るために，築地j号、

市場従業員色魚介類多食者ク、、ループとし，同一集団l乙

3 年以上生活している ialiJ 16歳~60歳の男女 208 名から

向一人の毛髪と血液を採取した.

2 被検者

1 Aグループ伊豆大島々民93名(男性17名，女

性20名〉・…..AGと略記する.

2 Bグループ部下西多摩郡日¥笥村， j曾原村住

民39名(男性23名，女性16名〉……BGとl暗記

する.

3 Cグループ都内各区在住者91名(男性48名，

女性43名〉……CGと略記する.

4 Dグループ 魚介類多食者集団，築地魚市場従

業員41名(男性〉……DGと略記する.

3 試料の調整

1 毛髪の洗浄:前報の方法lこ準ずる.

2 血液:へパリナイズした試験管l乙約 10m1採血

しよく援持して試験に供した.

4 定量方法

前報1) の方法l乙準じ，毛髪および血液は硫硝酸およ

び過塩素酸で湿式疎解し，還元気化原子吸光法で測定

した.

実験結果

1 血液中総水銀量

Table 1. IL:.示したとおり，各クゃループの算術平均

値と標準偏差(μgj100g)は， AG3.1土1.50， BG2.1土

0.76， CG2.8土1.00， DG8.4土3.58であるが，各クツレ

Table 1. Total mercury concentration in hair and blood of each group 

p
 

u
 

o
 

y
i
 

G
 

n 

Whole Blood (μg/100g) 

Arithmetic 1 r-. _ _ _， __' _ 1¥ ff_ 0 ('-n. 11 

M~'~~L'" 1 Geometric Mean & SD 11 an 11 

Hair (ppm) 

Arithmetic I 
î\iÎ~'~-;;L''- I Geometric Mean & SD 

M 3.5 
，X 

8.4 × 
X， ...... 3. 2 ~ 1. 57 X， ~n 7.9一.' 1. 42 

AG  37 17 3.1 2. 8 ~ 1. 55 n /' X 6.2 5.4~ 1. 68 " "X 
F 2.8 2.6/.' 1. 50 4.2 3.9/.' 1. 50 

M 23 2.5 × 6.1 × 
X， ，/' 2.4一~1. 23 X， .../' 5. 8 ~ 1. 40 

BG  39 2.1 2.0~ 1. 46 ， ...X 5.2 4. 7 ~ 1. 56 " "X 
F 16 1.5 1. 5/.' 1. 20 3.5 3.3/.' 1. 40 

M 48 2.9 × 6.2 × 
X， ，，"， 2.6一~1.40 X， ...~ 5.8~ 1. 45 

CG 91 2.8 2.6/.' 1. 42 n /' X 5.0 4.6十1.57 " ... x 
F 43 2.7 2.6/.' 1. 37 3.8 3.5/.' 1. 46 

DG  41 M 41 8.4 × 21. 2 × 7.6/.' 1. 55 19・_'，' 1. 58 
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ープの水:HU立は近{以的l乙対数正規分布をしている.し

たがって水銀量を対数l乙変換し，幾何平均値 (μg/100

g)ネ偏差を求めた.

X， '''' "" ...."，X AG  2.8ム1.55， B G 2.0ム1.46， C G 2.6二1.42 

Dグループ 7.6 ~ 1. 55である.

Welch方法により平均値の差の検定を行なえば， t 

り1%以下で有意なのは IBGが他クゃループ

より(尽く， DGがコントローノレグループ (AG，B G， 

CG)に比較して約 3倍程度高い」ことであった.

同様に男女間の平均値の差を検定すると， AGとB

，Gt乙危険率 1%以下で有意の差が認められ，男性が高

い傾向にあることがJ住測されるが，都区内在住男女聞

には有志の差を認めない.

なお年齢別平均値について検討を加えたが，各年代

の例数が少なく統計的に ζれらについて言及すること

はできない.

2 毛髪中総水銀量

Tabel 1. tr.示したとおり， 各ク、、ループの算術平均

値と標準偏差(ppm)はAG6.2土3.17，B G5. 2:t2. 20 

C G5. 0:t2. 29， D G21. 2土 9.74であるが，各クVレー

フoの水銀:量は血液同保近似的に対数正規分布をしてい

るので，幾何平均値 (ppl11)ど{高差を求めた.

× A G 4.5':'1. 68， B G 4.7':'1. 56， C G 4.6ム1.57 

D G 19.1ネ2.58

血液同慌に平均値の差の検定をしたが，コントロー

ルグループ聞には有意の差が認められない.一方男女

周の平均値の差を検定すると， AG， BG， CGとも

危険率 1%以下で有意の差があり，男性の毛髪中総水

銀量は女性のそれより高い乙とが推測される.なお年

齢別平均値について検討を加えたが，各年代の例数が

少なく統計的に乙れらについて言及することはできな

~ '. 

3 毛髪と血液の水銀濃度比率

被検者一人一人について，毛髪中総水銀量を血液中

総水銀童で割り濃度比率を算出し，グループの総平均

値と男女別の平均値を Table2. t乙示す.

平均値の差の検定を行なえば，性差を考慮しない場

合， AG， BG， CGではBGが危険率 1%以下で有

意の差があり， DGのそれと同様の結果を示してい

る.性差を考慮した場合， AG， BG， CGの男性問

には危険率 5%で有意の差を認めず，女性のそれは危

険率 1%でB Gの女性が有意に高い値を示している.

Table 2. Ratio of total mercury concentration 

and blood (HairjWhole blood) 

Group n X土 σ x+σ 

A G  0円門7~~? 207.2土73.6
255.7:t 55.7 

F20 166. 0:t60. 8 

BG  36~~~ 243. 7:t91. 6 
251. 9土92.8

F16 227. 6:t81. 9 

CG 
M47 184. 4:t68. 3 

229. 3:t54. 7 
91 "F43 142. 8:t50. 8 

D G  tHM41 254. 2:t80. 4 

コントロールクゃループ全体から，正tfi~人の毛髪と血

液の濃度比率を算出すれば，男性 251.8土 82.8，女

1生178.8土64.5である.

4 血液と毛髪の総水銀量の相関性

血液毛髪中の総水銀量の関係は，各クソレープとも危

険率 1%以下で有意の正相関関係が認められる.その

相関係数は， AG r=0.641， BG r=0.623， CG rニ

0.512， DG r=0.635である.

図-lf乙BGの毛髪と血液の総水銀量の相関図を示

す.

5 血液中総水銀量の正常範囲

前報1) において毛髪中総水銀量の正常範囲を求めた

方法，すなわち Blissの方法2)により， BGより算出

した. BGの血液中濃度を対数民変換し，累積度数を

求めてProbit表より Probit変換を行ない，両者か

ら回帰甚線を求め，乙の回帰直線より求められた期待

値から測定値の修正値を推定し，乙れについて回帰直

線を再び求める.

Table 3. Total l11ercury concentration in blood 

detennination by Bliss's Method 

Median 2.0 ，ugj100g 

95% Upper lil11it 3.6μgj100g 

95% Lower limit 1.1μg/100g 

99% Upper limit 4.7μg/100g 

99% Lower limit 1.2μg/100g 

乙の回帰直線より理論中央値つまり 50%値を求める

と， 1. 95，ug/100gとなる. 95%上限値は3.63μg/100g

となり ，9970上限憶は4.69μg/100gとなる. Table 3. 

1乙示したとおりである.

6 高値検出者と魚介類喫食量

厚生省設定の「水銀による環境汚染暫定対策要領J

によると， I頭髪中のi潜水銀量が 50ppmを越えるも

のについては診断検査を行う ζ と」としているが，東
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y=O. 4753X -0.0064 

(1・=0.623;P<.001)

1
1
1
1
ト
1
1
1
1
1
1

O

D

n

h

u

 

n

u

n

U

 

344 

@
 

@
 

⑫
4
 

@
 @

 

@

@

4

V

@

 

@
 

@
 

@
 

(
以
内
ぷ
)
七
C
C
一
円
一
口
【
口
C

ニ
E苫
u
u
g
u

@ 

0.1 

京都においては安全をみて，毛髪20ppm以上，血液10

μg/100g以上の者について検診を実施している.

今回調査した魚介類多食者は，総数41名でそのうち

毛髪中総水銀量20Pp111以上が20名，全体の約48%に当

り，血液中総水銀量10μg/100g以上が10名で全体の約

24%をしめた.

魚介類I奥食量は面接調査によって得られたもので，

マグロは 1週間当り最大量で 1，800g， 最小量40gで

1日平均 1人約91gのマグロを喫食している.その他

の魚介類は最大量 1，730g， 最小量 Ogで 1日平均 1

人当り約80gをl喫食している.個人間の成績を Table

4.1こ示した.

Correlation between total mercury concentration in hair and blood 

Table 4. Reration between total 111ercury con-

cantration in ~blood ， hair and one week 

intakes of fish 

Fig 1. 

察

水銀汚染の指傑として，毛髪中総水銀量を測定した

報告1-3/4-5)は内外共l乙多数ある.また動物実験で、他の

臓器をも合めて，体毛血液についての報告6) もあるが

人間について同一人の毛髪と血液中の総水銀量の相互

関係と，魚介類喫食量を解析した報告は，マグロ魚船

員についての山中等7)の報告を見るだけである.

そのなかで，同一人の血液と毛髪の総水銀量を測定

し，その平均値は，血液17.6μg/100g，毛髪 12.1ppm

とし，魚介類喫食量および血液と毛髪のメチJレ水銀量

についても調査を実施している.

血液中総水銀量について得られた成績は，コントロ

ールグループ聞で，西多摩郡の住民が有意に低い結果

考

Total mercury 
Intakes fish/k One 

~~se !Age concentration 
of Tuna wee 

No. 
(Hppamir 〉 l|(μBgl/o1o00d g〉 (g) Another 

fish(g) 

1 35 44.4 4.9 200 610 

2 59 41. 2 11. 2 950 1，200 

3 43 38.8 19.4 865 440 

4 47 38.6 11. 0 1，200 300 

5 31 34.5 15.6 485 840 

6 46 34.4 10.0 930 660 

7 61 32.5 10.5 1，800 1，730 

8 32 31. 0 10.1 800 1，040 

9 59 29.2 9.8 660 320 

10 57 28.7 13.7 610 50 

11 65 28.5 14.3 340 490 

12 39 28.3 8.3 1， 070 910 

13 70 26.7 12.8 750 。
14 52 26.5 6.9 230 80 

15 43 25.3 8.1 640 。
16 35 23.6 5.7 200 660 

17 52 22.8 9.7 230 450 

18 34 22.7 4.5 125 1，460 

19 44 21. 7 8.0 480 450 

20 33 21. 2 8.1 40 。
21 30 20.7 8.6 700 100 
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を示したが，性差を考慮してみると， BGの女性のそ

れが他のグループAG，CGの女性のそれよりも低ド

値を示していた.

おそらく BGの女性は，体重当りの魚介類喫食量が

{也の女性lζ比ili交じて少ないのではないかと考えられ

る. しかし毛ー髭中の総水凱量を見Tこ場合， AG，BG， 

CG間の女性のそれは有意の差が認められなかった.

外Jこ何か関与する因子が存在するのであろうか.

なおAG ~BGは女性lこ対し有意に男性が高い値を

示し， CGは男女間に差を認めなかった.

地域差を考慮しないで， ABCグルーフ。から正常人

の男女の血液中総水銀量の平均値を算出すると，男性

2.7pgj100g女性2.2pgj100gである.

血j夜中総水銀量については， 1966年のWHOの大規

筏な報告8)がある. 15ヵ匡]812名について分析した結

果，全体の77%が0.5μgj100ml以 F，85%が1μgj100

111l以下，959'0が 3pgj100mlで， 年齢性別地域差は

なかったとしている.日本人に関する成績は，被検者

40名の80%がO.5pgj100ml以下で，最高値が 4f.1gjlOO

1111である.

乙の報告の成績と著者らの調査結果を比較してみる

と，都民の血液中総水銀量は外国人の約 5倍.乙の報

告での日本人の成演と比較するとそれ以上の水準にあ

ることになる.乙の分析は1964年に実施されているか

ら， 1972年実施の本調査の結果と比べて増加の傾向に

あるのであろうか?

1970年 Tejning9)はスウェーデン人について， WH  

O報告と同様のi直を報告しており，両者の報告を比較

するかぎり年代噌の傾向は認められない.

水銀蓄積量の年代増については，著者等も古い臓

器，毛髪等によって現在分析を進めている.

1971年Suzuki等10)は9人の日本人母親について総

水銀量引用定し，血球中 2.3μgj100ml，血撲中1.2f-1g 

j100gと著者等の女性の値より桂子高い結果を報告し

ている.最近の Magos等11)の報告によると，例数は

少ないが10人のアメリカ人の血液中総水銀量は 0.5μg

jl00mlである.

乙のように，一般的な食生活をしている日本人で

も，魚介類喫食童がアメリカ人，スウェーデン人より

も多いことから， 4 -5倍程度高い水銀を血液中lこ含

有している.

合らに魚介類多食者クーノレープは高い傾向にあり，魚

介類l奥食量の影響の大きさを明らかにしている.なお

毛髪中総水銀量は，コントロールグループ聞に危険率

1%以下で有意の差がなく，また男性のそれが女f生よ

りも有志lこ高いことは前報1)と同様の成績である.

毛髪と血液の濃度比率は，喜田村等12)によれば250'

: 1， Lofroth 1めによれば同様に250: 1であるとして

いる.Sumari等6) はフィンランド人の魚介類を食べ

る人のそれは174: 1，食べない人は50:1，-..;121 : 1で

あると報告している.

著者等の結果は，コントロールグループにおけるそ

~1，は， AG207: 1， BG244: 1， CG188: 1で， B G  

が有意に高い値を示したが，これは，男女別に算出し

た浪:度比率から見てみると， BGの女性の比率が他の

グループの女性よりも有意に高い乙とに起因レてい

る.すなわち BG女性被検者16名の血液中総水銀量が

1. 5pgj100gとAG，CGの女性の平均値12.6μgjlOOg

lこ比較して低い乙とに原因がある.

乙のことから，山村の女性の食生活が，大島，区内

女性!こ比較して内容量共に速いがあるので、わないかと

考えられる.しかし，毛髪中の総水銀量lこは有意差が

認められないので，この点l乙関してはさらに喫食調査

を含めて例数を噌し解析したいと考えている.

毛髪と血液の濃度比率は，男女間の差が明らかで，

コントロールグループより算出した正常男性のそれは

251. 8::t8. 28，女性178.8土64.5であった.したがって

，魚介類多食者のそれが 254.2土80.4で，コントロー

ルの男性と変らないところから，この程度の魚介類喫

食量ではj農度比率は変らないことが明らかとなった.

さらに喫食量が多くなると，この比率はくずれ山中等

のマグロ魚船員の成績から濃度比率を算出すると， 69、

: 1となり毛髪中の総水銀量l乙対して，血液中の総水

銀量は極めて高い量;となる.

血液と毛髪の総水銀量の相関関係は，各クゃループと

も高い有意、のlE相関関性が認められた.

同様な結果は Birke等6¥ Berglund等6)も一般人，

魚介類多食者を含めて相関関係が成立すると報告して

いる.喜田村等山は，水俣病擢J官、ネコ，不知火海沿岸

健康ネコにおける調査で，体毛中の総水銀は両者とも

著明な差を認めないが，血液中のそれは明らかに発症

ネコが高かったとしている.

このことは山中等7)のマグロ魚船員の例にも明らか

なように，魚介類I史食量lこ応じて毛髪よりも血液中総

水銀量が著明lこ高くなる ζ とを示唆している.

一般的lζ考えて，経口的l乙段取する水銀化合物の速

いによる乙とも考えられる.

前記の事例は多量のメチノレ水銀量を経口的l乙摂取レ

たζ とにより起ったもので，メチル水銀は脂溶性有機

重金属であるから腸管吸収率が高い.したがって一部
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は分解されるにしても無機水銀よりは血液中i乙取り乙

まれる量は多いと考えられるので，正常な食生活者と

は異なったi剥:目を血中濃度において呈するのであろ

う.次報告において，毛髪および血液の総水銀量とメ

チル水銀量の関係を解析し乙れらの体内代謝lこ言及し

てみたいと考えている.

血液中総水銀量の正常範囲を算出したが， 95%上限

値 3.6μg/100gfC.対して， DGの被検者はほとんど越

えている.また1968年ストックホノレムで、開かれた水銀

化合物の許容j濃度についての国際会議の勧告値，血液

中総水銀濃度10μg/100gを越える者がDG41名中10名

24%にも達する.

動物蛋白質j原色魚介類lこ求める魚食民族としてのわ

が国は，白木1)が指摘している次世代への悪影響の問

題も合めて，さらに多食者の追跡調査の必要性が考え

られる.

結 吾4
日間

一般的な食生活者167"E， (男性88名，女性79名〉を東

京都の条件の異なる 3地域，伊豆大島，西多摩郡，区

から抽出し，乙れに魚介類多食者41名(男子のみ〉を

加えた計208名について同一人の血液と毛髪の総水銀

量を測定した.

1 血液中総水銀量は対数正規分布をしていたので、

各クリレーフ。とも幾何平均値(ほ/100g)ど偏差を求め

7こ.
v 

A G: 2. 8: 1. 55 (男 3.2:1.57，女 2.6ム1.56) 

BG  : 2.0ど1.46 (男 2.4ど1.32，女1.5.21. 20) 

× CG: 2.6ょ1.42 (男 2.6:1.40，女 2.6ど1.37) 

DG: 7.6ど1.55 (男子のみ〉

性差はAG，BG において危険率 1%以下で明らか

であるが，都心の男女聞には差が認められなかった.

なお多食者クツレープのそれは，喫食量の影響によりコ

ントロールグループ比比較して約 3倍程度高値を示し

?こ.

2 毛-髪中総水銀量は血液中総水銀量同様対数正規

分布をしたので，幾何平均値(ppm)ど偏差を求めた.

× AG  : 5.4ム1.68 (男 7.9ム1.42，女 3.9ム1.50) 

× B G: 4.7ム1.56 (男 5.8ム1.40，女 3.3ム1.40) 

× CG  : 4.6ム1.57 (男 5.8ム1.45，女 3.5:1.46) 

D G : 19.1ど1.58 (男性のみ〉

性差は危険率 1%以下で有意に男性が高い傾向l乙あ

る ζとを認め?こ.

3 毛髪と血液の総水設涼度比率(毛髪/血液)A 

G， B G， CGのコントローノレグループより算出した

←般的な食生活者の濃度比率は， 男性:251. 8土82.8

女性:178.8::1::64.5であり， 明らかな性差が認められ

た. DGのそれは 254.2土80.4でコントロールグルー

プの男性と同じ値であった.

4 血液と毛髪の総水銀量の相関関係は，各クリレー

プ共J乙危険率 1%以下で有意の正相関関係が認められ

Tこ.

5 血液中総水銀量;の正常範囲は，東京都民におい

て， 3.63μg/100gであった.
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大気中の有機化合物の分析(第 1報〉塩素系有機溶剤について

太田与洋*牧野国義*溝口 勲本

Analysis of Organic Compounds in Air ( 1 ) 

Analysis of Chlorinated Hydrocarbons 

TOMOHIRO OHT A *， KUNIYOSHI MAKINOヘANDISAO MIZOGUC註I中

I 序

いわゆる東京光化学1スモッグの被害者数がオキシダ

ント濃度比よく相関する乙とは，オゾン， PANその

他の過酸化物が，光化学スモッグの現象l乙重要な役割

を果たしている乙とを示唆しているのと同様に，光化

学反応性が強く，かっ，酸化性物質の存在下で，一段

と反応が進行する物質の反応生成物による寄与を否定

は出来ない.乙の観点からするならば，大気中lこ存在

する有機物質を充分に把握し，その中から，ある程度

l乙高濃度l乙存在する物質のうち，光化学反応性が大き

いとされるもの，または，大気中光化学反応の結果，

生成古れると推測されるもので，それ自体が充分毒性

を持つもの，あるいは，それlこいたる中間体で，充分

な毒性を持っと考えられるものを予測し，それを制御

された反応系の中で，観察するという方法は，光化学

スモッグのーj習の解明の目的にとって充分に意義のあ

るととである.

労働環境管理の目的で，特定空間域l乙高濃度比存在

する特定化学物質の検出定量を目的にする分析法が古

くから整備されている.しかし，都市大気中lζ混在す

る有機物全般を分析の対象にするとき，それらの分析

法によるならば，それらは検出限界以下であり，か

っ，性格の似た物質を一度比可能なだけ簡便に分析し

たいとする要求に充分l乙は合致しえない.従って，分

析の前段階l乙濃縮操作が&、要である.

本東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160東京都新宿区百人町3--24-1
申 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

著者らは，加藤1)の臭気濃縮装置を用いて，大気 50[ 

を濃縮し，水素炎イオン化検出器 (FID)付きのガス

@クロマトグラフと，ガスクロマトーマススベクトル

(GC-MS)法を用いて，大気中成分の分析をお乙な

ってきたが，今回，塩素系有機溶剤としして使用され

ているクロロホルム(以下 CHC13 と記す)， 1.1.1--

トリクロルエタン(以下 CH3CC13 と記す)， 四塩化

炭素(以下 CC14 と記す)， トリクロルエチレン(以

下 C2HC13 と記す)，テトラクロノレヱチレン(以下 C2

C14 と記す)，塩化メチレン(以下 CH2C12 と記す)，

ジクロルエタン(以下 C2H4Cl2 と記す〉を都内大気

中から検出した.塩素系有機化合物の電子捕獲性の大

きいことを利用して，それに最適の検出器である電子

捕獲型検出器 (ECD)の付いたガスクロマトグラフを

用いて，簡便で，かつ分析精度のいい方法を使い，都

内数ケ所の大気分析を行なった.

E 分析方法及び結果

(1) 定性

(1-1) 定性分析方法

大気 501を加藤の臭気濃縮装置を用いて GC管lζ

濃縮サンプリングし，乙れをガスクロマトーマススペ

クトル法により定性分析しに分析条件は下の通り.

装置島津 LKB9000 

(a) ガスクロマトグラフ昔日

カラム:ガラスカラム 300 cm X 0.3 C111 

充填剤:25%トリクレジノレオスフェイト (TCP)

Chr01TIOSorb (60/80)lTIesh 

温度:サンプル注入部 1500 C 

カラムオブン 250C--1000C 60C/min: 

セバレーター， 2000 C 
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ピーク詐り 化合物名

13 2，2，3ベrimcthylpcntane 

14 oct巴neisomer 

15 bCllZ巴n+chloroform

16 trichlorocthylcllc 

17 dichloro ethanc 

18 unknown 

19 tolucl1c 

20 tctrachloroethylene 

21 unknown 

22 ethylbenzen 

23 m-xyl巴ne，p-yylene 

24 o-xylene 

ピーク番号

1 n-butane 

2 2-mcthylbutane 

3 n-pentane 

4 2-methylpenLanc 

5 3-methylpentanc 

6 n-hexane 

7 2-methylhexane 

8 3-methylhexanc 

9 n-heptane 

10 dichloro methane+unknown 

11 hcptan isomer 

12 1，1， l-trichloroethane十carbon
tctrachloride 

化合物名

③ 

@ 

@ 

@ 
@ 

時間(分)30 10 

都内濃縮大気成分のTIMCによるガスクロマトグラム(例〉図1
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キャリヤーガス:ヘリウム 30mljmin 

検出器:全イオン電流モニター (TICM)20eV 

(b) マススペクトロメータ部

加速電圧:35kV 

イオン化室温度:3000 C 

トラップ電流:60 pA 

励起エネルギー:70eV 

スキャンスピード:7 

マルチプルゲイン:3 

(1-2)結果

1973年 8月29日， 11: 50AM新井小学校での採取

サンプルの TICMによるガスクロマトグラムを図 1

K示した.

向定は{渠準マススペクトル集2)1こょった. 同定結果

は図中l乙示しである.
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(2)定量

(2-1)定量分析方法

今回は， CHC13， CH3CC13， CC14， C2Cl.l> C2HCl;jを

定量分析の対象とした.

i夜本自を TCPとするカラムでは CH3CC13 と CC14

の保持容量:がほとんど同じため分離されず9 定量には

使用できなかった.

サンプリグは，よく洗浄した容量 10ccのガラスj主

射器を，その地点の空気で10数回よく洗った後，金属

製のふたをして持ち帰った.サンプリングは， 1974年

の5月1，2， 7， 8日， 6月4，6， 7日 7月9，16日，

9月5日，各々 5-7地点で行なった.なお 6月20日

lこ都内鉄道沿線24地点でサンプリングを行なった.

10 ccのうち 2ccをガスクロマトグラフに注入し

た.定量の|際のガスクロマトグラフ条件は以下の通り

表 1 各測定臼における塩素系有機溶剤の濃度 (ppb) )
 

4
4
i
 

(
 

測定日 i時刻 場 所 CHC13 CHaC13 CC14 C2HCla C2C14 

11 : 00 石 ) 11 H C 39 0.8 2.1 1.0 1.3 

49 11 : 20 神 回 H C 26 0.7 2.1 5 1.0 

年5 11 : 40 麹 回I H C 36 1.0 1.7 tr. 1.4 

月 11 : 55 中 央 H C 36 。‘5 2.0 2 1.2 
1 

13 : 05 城 東 H C 39 1.0 2.0 1 1.3 日
13 : 30 江戸川社会福祉センター 33 1.0 2.1 2 1.3 

14: 15 台東機械センター 37 0.8 2.1 1 1.2 

10 : 50 麻 布 支 所 33 0.6 2.1 1 1.0 

49 11 : 30 新E 谷 H C 36 0.8 2.2 1 1.2 

年5 12: 10 大 I!I奇 中 寸悼ι4 
勺*s手ιて 33 0.6 2.1 1 0.9 

月 12 : 15 百平 文 λ'口、一 H C 25 2.1 1.7 l 1.2 
2 

13 : 50 母 子 保 {建 院 37 1.1 2.2 1 1.2 日
14: 35 i長 1ノ、コ、+ H C 18 2.3 1.2 1 1.4 

10 : 20 中 野 tJ'l 3マ分ト 所 32 0.7 2.0 1 0.8 

49 10: 50 練馬清掃工場 29 0.7 1.4 1 9.4 

年5 12: 15 同 梅 H C 36 1.7 2.2 tr. 8.2 

月 13 : 30 八王子第 1小学校 34 0.7 2.1 3 15.6 
7 

14 : 05 :s:よム4 )11 H C 33 0.7 1.9 tr. 9.7 日
15: 30 ;j:~ 並 西 H C 29 0.8 1.6 1 1.0 

10: 30 1也 袋 H C 27 0.8 2.9 tr. 1.1 

49 11 : 25 大日本イ ンキ 30 1.1 2.5 1 1.8 

年5 12 : 00 赤 512 H C 33 1.7 24.1 1 1.6 

月 13: 00 足 "iJムm・ B世主主1 協 30 1.7 2.9 1 1.8 
8 

13 : 40 葛飾区民会館 22 1.0 2.2 5 1.0 日
14: 30 向 島 支 所 22 1.4 2.3 2 1.0 

15: 00 荒 ) 11 科 ，ー也会. 飽 23 1・5 2.5 2 1.2 

は HcalthCenter (保健所〉の略 tr.は traceの略 ーはデータなし
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測定日 時刻

12 : 48 

12 : 40 

49 13 : 00 

年6 
13 : 05 

2月0 
13 : 09 

13 : 17 
日 13 : 25 

13 : 28 

13 : 33 

13 : 37 

13 : 44 

13 : 38 

14 : 00 

14 : 05 

12 : 35 

12 : 52 

12 : 56 

13 : 04 

13 : 09 

13 : 20 

13: 35 

13 : 46 

13 : 58 

14 : 04 

測定日 時刻

49 10 : 40 

年6 11 : 10 

月4 
12 : 05 

13 : 40 
日 14 : 15 

10 : 05 

49 10 : 40 

年6 11 : 00 

月6 11 : 35 

日
12 : 30 

12 : 55 

13 : 55 

10 : 00 

49 10 : 45 

年6 11 : 30 

月7 
13 : 10 

日
13 : 30 

14: 10 

Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

2 49年 6月20日の塩素系有機溶剤の濃度 (ppb)

場 所

東 一Jr寸」、 島尺

お 茶 の 水 5尺
i兵 松 町 寄尺

ロロ口 )11 駅

玉 反 田 時尺

、1.〆H、r、二 谷 意尺

率先 T百 悪尺

両 日 ，罵 場 5尺
?也 袋 器尺

巣 中島 寄尺

日 暮 里 5尺
上 野 悪尺

iIHTl 糸 町 5尺
平 井 普尺

四 谷 ~J~ 

手庁 m百 駅

中 里子 駅

荻 げZヨE三 駅

τEE3 T 千平 ニ守ヒj- 5尺
武蔵小金井駅

国

日

八

高

伝来

中

三|主弓

.， 
a 

王

場

馬

野

f毎

立 信尺

里子 信尺

子 駅

尾 E尺

におけ

所

H C 

Z売 務 JiJT 
日 C 

八王子第 1小学校

立 )11 H C 

池 袋 日 C 

大日本イ ンキ

す主 ~2 日 C 

足 立 万設三封三

葛 飾区民会館

向 島 支 所

毛JI主し )11 科 悼寸ι4 館

麻 布 支 所

野E 谷 日 C 

大 III奇 中 必-:r会 校

碑 文 ノ1ベコ、ー H C 

母: 子 保 {建 院

、(，〆I、h、p λ|口、、一 日 C 

CHCls CHsCCls 

1.1 

0.7 

0.7 

0.7 

0.9 

1.1 

1.1 

0.7 

1.1 

71 1.1 

59 1.5 

96 1.8 

2.1 

79 0.9 

0.9 

69 1.2 

71 1.1 

67 1.1 

57 0.9 

1.5 

2.1 

2.0 

1.2 

5.5 

CHC13 CH3CC13 

115 0.4 

176 0.6 

93 0.4 

105 0.4 

124 0.4 

15 0.5 

13 0.5 

233 1.0 

97 0.9 

19 0.5 

15 0.9 

120 0.5 

65 3.5 

60 3.5 

56 3.1 

42 2.3 

79 3.4 

57 2.6 

(3) 

CC14 C2HCls C2C14 

2.0 検出せず 1.7 

1.4 力 1.1 

1.6 tr. 1.1 

1.9 検出せず 4.4 

1.5 tr. 1.1 

1.6 検出せず 1.1 

2.0 ，ク 1.1 

1.4 11 1.3 

1.9 tr. 1.7 

2.7 検出せず 1.7 

3.6 tr. 1.3 

2.0 tr. 1.3 

2.6 検出せず 1.5 

3.0 11 1.5 

1.6 tr. 1.2 

1.4 tr. 1.4 

1.5 tr. 1.5 

1.6 tr. 1.5 

1.3 5.9 

1.4 検出せず 1.4 

tr. 1.3 

1.8 tr. 1.7 

1.1 検出せず 1.7 

2.2 tr. 3.4 

(2) 

CCls C2HCls C3C14 

1.3 検出せず 1.0 

1.6 h 1.2 

1.2 h 0.9 

0.9 均 0.8 

1.2 h 1.0 

2.0 3 1.5 

1.7 3 1.5 

1.9 tr. 1.9 

2.4 3 2.3 

3.2 tr. 2.0 

2.9 検出せず 1.5 

1.3 tr. 1.2 

1.8 3 1.4 

検出せず 1.2 

1.6 か 1.1 

1.6 。 1.1 

1.0 11 1.5 

2.0 り 0.9 
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表 4 各測定日における塩素系有機溶剤濃 (ppb) (4) 

測定日 | 時刻 | 場所 ICHC13 I C九CC13 I CC14 I C2HC13 I C2C14 

10 : 05 池 袋 H C 

49 10 : 50 大 日 本 イ ンキ

年9 11 : 15 赤 22 日 C 

11 : 50 足 ム-'-ムd‘ 万民三主三2 百》月5 

日
12 : 50 葛飾区民会館

13 : 10 向 島 支 所

13 : 40 主JI主u J 1 [ 科 ー持子ι 官官

49 10 : 20 中 野 手免 務 所

年7 
10 : 45 練 4馬 E C 

12 : 20 三円主三 梅 H C 
月8 13 : 40 八王子第 1小学校
日 14 : 00 ム--'ム-‘ J 1 [ H C 

10 : 35 t.〆i、とr、h 谷 H C 

49 11 : 15 麻 布 支 所

年7 11 : 45 大 Ifl奇 中 山一i手‘ 校

1月6 
12 : 40 椛 谷 H C 

日
14 : 15 碑 文 谷 H C 

14 : 40 世田谷母子保健院

である.

装置:島津 GC-5A，GC-3 B E 

カラム:120 cm x O. 3 C111ガラスカラム

充填剤:30%n-Hexadecane on Chro111osrb (60/ 

80) 111esh 

サンフ。ル注入口温度:700 C 

カラム温度:400C 

検出器温度EC D : 1500 C 

感度:102 

レンク :2-8

誌 J原:63N 

キャリヤーガス:N2 60 ml/min 

検量線は，蒸留精製したエーテノレを溶媒とし，乙れ

らの塩素化合物を混合した標準液によった.

ガス・クロマ卜グラフへの注入の際l乙生ず、るガラス

注射器のもれを知るために，ガスタイトシリジl乙対す

る乙れらの注入率を求めた. 95%であった.ガラス注

射器のよごれや，注入もれのそれらの個々の差を知る

ために，任意の 2組の注射器をテフロン管で接続し，

両者の空気を移動させて混合し，それぞれのクロマト

グラフを比較したが，差はほとんど見られなかった.

この乙とは同時比再現性のいいζ とを示している.

(2-2) 結果

結果は表 1--表 41乙示した.

26 1 2.6 1.1 0.9 

17 1 2.7 0.4 0.7 

26 1 2.8 0.7 0.7 

25 1 2.7 1.9 仏 7

22 1 2.7 0.7 

22 1 2.7 0.7 0.7 

13 0.8 2.7 O. 7 0.5 

14 0.6 0.8 tr. 2.3 

11 0.6 1.0 5 1.9 

13 0.8 1.4 検出せず 4.3 

3.0 0.3 検出せず 0.6 

7.2 1.6 5 5.2 

55 4.0 4.1 21 3.4 

51 2.1 2.9 13 2.6 

73 2.9 20 3.1 

56 3.0 3.5 20 3.0 

46 3.0 2.5 13 2.3 

77 2.4 3.3 14 2.1 

検出器のよごれとか， レンジの速いのために，

C2HC13 検出限界は表 1-表 4の測定日で， 111員lこ，

1.0， 3.3， 1.5， 2.7 ppbであった.

ガスクロマトグラムの一般的なものとして， 7月16

日の世田谷区の母子保健院前の大気分析例を図 21こ示

す.

今回の著者らの結果の平均は， CHC13 は 48ppb， 

σ=38， CH3CC13 は 1.4 ppbσ=0.9， CC14 は 3.2

ppb，σ= 5.2， C2HC13 は 1.9 ppb C2C14 は 2.1ppb，

σ=2.2であった.

なお，測定日の天候は以下の通りであった.

測定日 l天 候|最高混同 備 考

5月 1日くもり一時晴れ 24.4
0 

2日晴れ 20.10 

7日|晴れ一時くもり 20.40 

8日|晴れ一時くもり 21. 50 

6月4日 くもり時々雨 19.90 

6日 ぐもり時々晴れ 26.10 

7日晴れ 27.20 I光意化報学発令スモ γ グ注

20日晴れ 26.40 

?月 3日 くもり 26.10 

9日 くもり後晴れ 31. 00 I 晴グ一注れ意光化報学発令スモゲ

11日くもり後雨 27.5.0 
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Fig. 2 n-Hexadecaneカラムによる大気のガスクロマトグラム(1974年7月16
日，世田谷母子保健院屋上〉

E 考察

(1) 分析方法の考察

C2"""C6 程度の大気中lこ比較的多量に存在する物質

の分析を目的として大気 200mlを簡便な濃縮を経て

ガスクロマトグラフ析を行う方法は渡辺3) らにより確

定されている.

しかし， Cs程度以上の大気中有機化合物の総分析

を行なうl擦には，検出限界以上の濃度を得-るための濃

縮法と，分離同定するための手段の考察を避けること

は出来ない.

濃縮法i乙は大別して常温で吸着濃縮する方法と， ド

ライアイス，液体酸素などの寒剤を用いる冷却吸着濃

縮法とがある.

前者の場合l乙は活性炭の様l乙国体にそのまま吸着さ

せるか，不活性な担体l乙適当な液体をコーティングし

たものに濃縮し，加熱をして分析器l乙サンフ，0)レを導入

する方法が，従来よく使われてきた.Bellar4
)らは，

空気100ccを10%Carbowaxtこ濃縮し， FIDを用い

て， ppb程度の物質を分析している.活性炭の場合l乙

は，加熱による脱着が，吸着力の大きいために不充分

であるという欠点を持っている.適当な溶媒を用いて

抽出し，さらに必要な場合は，抽出液をi畏縮した後i乙

分析する方法がそれを補ってきた.Grobめらはチュー

リγ ヒの大気 25m3 を活性炭25mgで吸着濃縮し，

二硫化炭素で抽出し， C6~C20 の有機化合物を 100 個

以上キャピラリーカラム付きのガスマスで同定し，報

告している.

一方，それよりすぐれた方法として，吸着剤l乙高分

子化合物を用いての分析例の報告が最近とみに提出さ

れる様になった.常温での吸着濃縮するための吸着剤

として好ましいものは，水と二酸化炭素をほとんど吸

着せずに，大気中有機化合物を多種にわたり吸着ーし，

その吸着率と脱着率がすぐれていることである.乙れ

を満たすものとして， Chromosorb 102， Porapakと
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か， Tenax GCの使用例が報告されている. Dravni帽

で1¥:s6)らは， styrene-divinylの共重合体(Chromosorb

102)を用いて，臭気分析のためK必要とされる 10-10

grjlまでの物質を吸着濃縮している. 吸着濃縮する

前i乙充分l乙充てん剤の極性基を除外しておけば，ほと

んど水の妨害はないとしている.また Bertsch7
)らは

2.4-diphenyl paraphenylene oxideのポリマー(Te-

nax GC)を用い，ヒューストンの大気を!奴荒波j惜

し，キャピラリーカラムを用いて分析し， C5 ，~CIß ま

での100撞ほどの大気成分吾報告している. Tenax 

'GCは水の妨害はほとんどなく，捕集効平もよく，定

量性も極めてよいとしている.しかしアルコール仕ど

の強い極性を持つものは捕集出来ないと考えられる.

後者の例，すなわち冷却吸渚濃縮法lこは，

iらの使用した加藤1)の臭気濃縮装置を用いる方法があ

る.それはケイソウ土と耐火レンガを吸着剤とした濃

縮管を液体酸素で、冷却し，濃縮im集するものである.

乙の方法でも明らかなように，後者!こすべて共通J乙見

られる欠点は，大気中lこ数%含まれる水と，数百 ppm

合まれる二酸化炭素8)による分析の妨害を未然l乙防ぐ

ために， m~水剤，脱炭酸剤を用いる必要のある乙とで

ある.加藤は通常は脱水剤J乙無水炭酸カリウム，脱炭

酸斉IH乙ソーダライムが最適としているが，これらの物

質に吸収される大気中有機物のある乙とを，配慮して

おく必要がある.著者らは乙の方法を用いて濃縮し，

TCP 液中日カラムを用いてガス・マスを用いて大気を

分析した.ガスクロマトグライ一条件による制約もも

ちろんあるが，キシレンまでの30種以下が同定されて

いるにすぎず，総分析の目的児使用守するには，さらに

検討を加える必要がある.

以上の ζ とから， C5 程度以上の大気中有機化合物

を総分析する方法としては，高分子化合物に常温吸着

し，キャピラリカラムを使用する方法が，ある制約は

あるが，最も好ましいものだと考えられる.著者ら

は，必後ζの方法の検討を加えていきたい.

(2) 結果の考察

従来塩素系有機溶剤を使用する工場では，労働街生

上の観点からの検出例，分析例が出されているが，環

境科学的な観点からの報告は少ない.

Lovelockめらは，大西洋上での CC14 の波度を71.2

pptと報告している. Murrayl0)らは英国田園地帯及

び北大西洋上のうち， CHC13， CC1.1， C2HCls， C2C14， 

をそれぞれ，陸上部で0.8，0.06， 2.0， 2.8 ppt，海上

部で0.34，0.047， l.1， 0.72 pptと'017.告している.

Simmonds11)らは，またロスアンゼルスの大気中の分

布を調査し，それらの平均値は， CC14， CH3CC13， Cz 

C14 のJII真に， 0.22， 0.37， l. 25 ppb， CHClsは trace

と報告している.

今回の若者らの結果をこれらの結果と比べれば，パ

ックグラウンド汚染に対し， 100倍~1000 倍程度大き

く， ロスアンゼ、ノレスの結果と比較しても， CHCl3は数

段lζ濃く存在し，他の物質も 2倍，...，11倍程度波く存在

している.

48年度の日本国内での CHC13，CH3CC13， CC14， C2 

HC13， C2CL1の需要はそれぞれ， l. 5万トン 5万ト

ン， 6.2万トン， 11万トンン， 5.7万トンである 12)

CH3CCls， CC14， C2HC13， C2C1 4 の11二合物はn~~1J旨斉IJ と

してメッキ工場などで使用され， CC14， CzHC13， C2C14 

はドライクリーニングlこよく使用されている • CHC13 

は麻酔汗IJや溶剤[乙使用され，工業的には CC14 とG
C16 などと同慌にフレオンガス製造の原料として使用

されている.

CH3CCI3， CCI4， C2HC13， C2C14 については 7月の

結果のうち一部氏高浪度が見られるが，5月6月の結

果では変化はそれほど見られない.しかし CHC13の

涼震が他の化合物より*各段l乙高く，そのiWj定日場所に

よる濃度変化の大きいことには注目する!立、要がある.

濃度の高い乙とはその他の四物質よりも少ない需要量

から考えても，その最終段階でより開放的に使用され

ているか，又は， f也の物質が何らかの反応、を経て CH

C13 になることが考えられる.濃度変化の大きいこと

は，多地点での同時サンプリングなど，発生活;{を推測

できる様な調査の結果を待たねばならない.なお，溝

口町らにより，他の大気中炭化水素と出素系有機溶剤

の濃度における相関はないζ とは報告されている.

斎森E田 1附4り〉ら !ëζ よ jれ1叫lはIまま者r~，内水道水中から平均(匝直で、CHCα133 

41 ppb， C2Cl1 は 1p凹p市b，C2I-ICα13 tは土 1 ppb ~升末有末ミ;白i忠で、;;l

出している.

我が国の労働衛生上の許容i;;tl支mは， CHC13， CH3 

CC13， CC14， C2HC13， C2C14 のHIW!e50， 350， 10， 100， 

100ppmであり， C五C13を除いて{ll!の物質が人体lこ

直接的な被害を与える乙とはないだろうと推測される

が， CHC13は許容渋度の100分の 171Iく!己主するとき

も見られている.環境中の ζの程度のj民度が人体生物

l乙与える影響の研究はほとんどなされてなく今後にま

7これる.

乙れらの塩素化合物の光化学反応について物理化学

的見地からはよく知られている.Rinzena1G)らは， 各

種塩素系有機溶剤の溶接工場内での反応を知るため

le，各物質を環境衛生上の許容濃度付近lこして， 6001 
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アルミ j盟諸の中で，タングステンアークなど三種のエ

ネルギー源を用いて，その結果生成するホスゲン，塩

素，塩化水素量を報告している.熱反応であるか，光

化学反応であるか，明確に区別された方法ではない

が， CHC13， CH3CC13については安定であるが，C2H 

C13と C2C14は反応し，塩素と塩化水素とホスゲンが

かなり急速に生成し，ある場合は，溶接工lこ被害を生

じる可能性があるまでに発生すると報告している.

Altshuller17
)の総説によれば， Kopczynskiらは C2

HC13，プロピレン，エチレンをそれぞれ個別l乙光照射

したとき，照射後は眼への刺激度がプロピレンとか，

エチレンの場合よりも C2HC13の場合が大きい ζ とを

報告しており，ホルムアルデヒドの生成の認められな

いことからも，乙れはホスゲンか，他の未知物質によ

る可能i生を考えるのは合理的だと思われる.

著者らは現在大気中からホスゲンを検出し，さらに

細部にわたり検討を加えている.乙れは，乙れらの塩

素有機溶剤の大気中での挙動の承握とともに別の機会

に報告レたい.

N 結論

(1) 都内大気中から， クロロホルム， 1.1.1.-トリ

クロルエタン，四塩化炭素， トリクロルエチレン，テ

トラクロルエチレン，塩化メチレン，ジクロ Jレエタン

を検出した.

(2) 平均的な濃度は以下の通りである. CHC13， C 

H3' CC13， CC14， C2C14 の}Il買に平均値は 48，1. 4， 3. 2， 

2.2 ppbであり， C2HC13 は 1.9 ppb以上で、ある.

V ~M 辞

今回の調査研究奇行なうにあたり，当研究所水質研

究科の森田昌敏研究員から適切な助言をいただいた.

御礼を申し述べたい.またサンプリングに御協力いた

だいた，当研究室の方々にあわせて御礼を申し述べた

し¥
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光化学スモッグによる根刺激作用の実験的研究(第 2報〉

牧 野 国 義 中 溝 口 勲中佐藤泰仁木

大沢誠喜:*福田雅夫*野牛 弘中

ExpeHmental Studies on Eye Irritation due to Photochemical Smog (2) 

KUNIYUSHI MAKINOヘISAO MIZOGUCHI*， YASUHITO SATOヘ
MASANOBU OSAWAヘMASAOFUKUDA * AND HIROSHI YAGYU* 

Stimulative effects of photochemical smog on humaI1 health is studied by observing the threshold 

of eye iritation and measuring simultaneous galvanic skin response (GSR). 

The smog was generated in a smog chamber， composed of aluminium frame and Teflon panel， by 
ultra-violet irradiation of autoexhaust and concentrations of pollutants (ozone， oxidants， nitric 
oxides， aerosol， total hydrocarbon and 80 on) and weather factors (temperature and humidity)were 

monitored during the experiment. 

As the 'results from the <experiment， ozone， oxidized with photochemical reaction， shows the 

most sighificant correlation to the development of eye irritation and elevation of temperature tends 

to decrease the irritation threshold. The correlation is present only among males and is not observed 

with fel11ales group. 

緒日

さきに，我々はし1かなる物質はより眼刺激作用がひ

き起こされるかl乙ついて，いくつかの汚染物質を用い

て検討した1) 乙こで，用いた汚染物質とは， オゾ

ン， アクロレイン， フォノレムアノレデヒド，硝酸エチノレ

の紫外線問射により生成したPANおよび二種モード

の自動車排気ガスである.その結果，アクロレイン，

フォルムアルデヒド， PAN について，限刺激と顕著

な相関性を示した.しかし，オゾンと自動車排気ガス

のうちアイドリングモードのものについては全く相関

を示さなかった.そして定速モードの排気ガスについ

ては眼刺激に関与すると思われる因子を総合する乙と

J乙より有意な相関が得られたの.

しかし，各物質におけるデータ量は充分なものでな

く，とりわけ定速モードの排気ガスについては乙れを

本東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160 東京都新宿区百人町 3--24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

一次結合させて統計処理に付したので標本数の少ない

ことは欠点として留意すべきであり，さらに乙れを検

討する必要があった.

2 目的

光化学スモッグの主汚染源は自動車排気ガスを主と

すると考えられ，これを紫外線照射したときに生成す

る光化学スモッグの各汚染質及び温熱条件と眼刺激と

の関速について，実験的l乙明らかにし，併せて限刺激

に関して男女l乙差があるか否かを検討した.

3 実験方法

(1) 装置

オキシダント発生装置は掘場製作所製で， 内容績

2. 66m3 の照射室スモッグキャンパー(アルミニウム

フレームからなり，両サイドにテフロン膜があり，こ

れを通して60本の紫外線灯により照射することが出来

る。〉及び外気浄化装置，冷却装置，紫外線灯調光装霞

(照射装置安定器〉から成り立っている(オキシダン

ト発生装置の詳細な説明は前報lこ表示した).

スモッグチャンパー内空気は 8種類の分析器 (Oxi-

dant， 03， S02' NOx， CO， HC. Aerosol 温@湿度)

l乙よりモニターされる.
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限刺激実験はぬく迄被験者の主観!こ依拠するもので

あるから，その結果が客観性l乙乏しいことは不可避で

ある.後述する統計的手法は，客観性l乙乏しい事実が

多量存在する場合K客観性を高める為l乙採られる一般

的手法であるが，他l乙客観要素を含む事実が認識出来

る場合にはこれを援用するのは意味があるものと考え

られる. GS Rは客観要素を含む事実を具体的に認識

出来る方法のーっとして，本実験l乙於てGSRの分析

を言式みた.

GSRは感覚刺激により皮膚の電気抵抗が減少する

ζとをその測定原理としている.感覚刺激により精神

発汗が生じ， ζれにより電気抵抗が減少する. GSR 

の測定lこは通電法によるものと電位法によるものとが

あるが3)， 我々は通電法iこより測定した.測定には薬

指と小指のつけ根l乙電極(銀板l乙食塩水を含ませたガ

ーゼを重ねたもの〉をつけて，これをテープで屈定し

た.そしてこれに通電し， 1mm/secの速度でチャー

ト紙l乙記録させ，電気低抗の変化を測定した.

① 解析方法

本実験の結果を単純集計及び相関係数等統計的手法

により解析した.上記限刺激の配点により，限刺激の

状態が数量化されるので，被験者全員が一回り曝露し

た時ζれを一群とし，眼刺激発現の割合と配点による

限刺激の程度の二種類について各汚染質と対比し解析

しTこ.

GSRの解析方法として，電気抵抗の急激な変化で

生ずるチャート上の山の頻度数を測定し，それに加え

て2分間のGSRの変化を Tabel2.の如くパターン

化した.

(3) 被験者 他!こGSRの抵抗値を測定する方法があるが，抵抗

被験者として，視機能正常な男子大学生(20-22歳〉 値はテープで電極を固定する際の圧着の程度により変

12人と女子大学生 (20-21歳)10人が参加とした.な 化し，本実験lζ於てはこれを一定にする ζとが困難で

更に，本実験!こ於て GSR(Galuvanic Skin Respか

nse，皮膚電気反射〉を使用した. GSRは皮膚抵抗

反射型で，電図として銀板及びガーセ1こ食塩水を含ま

せたものを重ねて使用した.

(2) 実験方法

スモッグチャンパー内lこ汚染ガス (40km/h定速モ

ードの自動車i~1一気ガス〉を入れ，紫外線照射し，一定

時間経過後被験者l乙曝露した.曝露時間は前回と同じ

く2分間とし，限刺激を 2種類(異和感，限の痛み〉

に分け，各々について到達時間を測定し，同時に各分

析器Jこより汚染質濃度及び温熱条件を測定した.そし

て結果を統計処理に付す為，限刺激の状況を Table1. 

の様に配点した.配点の根拠は経験的であり，乙れが

最良であるとは断言出来ない.しかし，通常眼刺激i乙

到る時間が早い程その度合いが強いものと考えられ，

更に，異和感と眼の痛みとでは当然後者の方がfl良刺激

の度度合いが強いと考えられる.ただし，被験者によ

れば呉和感と恨の痛みとのいずれであるか判断が困難

の場合が多いとの発言より両刺激の配点に明確な差を

設定する乙とを止め，到達時間を30秒毎l乙刻み，順次

加点し表 1の如くした.

Table 1. Mar1王 ofeye irritation 

Eye ache 

1 '""' 30 

31 "'-' 60 

61 ，._. 90 

91 "'-' 120 

4
A
q
o

つM
1
ょ

Q
O

庁

t

円
。
円
り

お，眼鏡〆色かけている者は男子4人，女子4人で，う あったので除外した.

ち男子 1人，女子3人が適宜使用している.又男子 3 (6) 濃度範囲

人のみが喫煙レている(1 日1O ~20本). 実験総数は男子264田，女子243回である.使用した

なお，女子lこっし。、て曝露実験は初めてなので，実験 自動車排気ガスの各汚染質問支及び温熱条件の範囲を

は男子と)3IJにした. 表 31こ示す.

(4) G S R Table 3.中， Ox， HC Iこついて女子の方が低波度

Table 2. GSR Pattern 

Sign A B C D E 

¥ / v /へPattern 

L一R一ightdown J__ Level Right up Down and up Up and down 
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Table 3. Concentration ranges of factors on eye irritation 

Sex Range Ox.(ppm) 03(ppm) 

Males Max. 0.39 0.42 
Min. 。 。

Females Max. 0.15 
Min. 。

Sex Range CO(ppm) Aerosol 

Males 五l.Iax. lb 50 14，91370 0 
Min. 2 

Females Max. above 50 45，500 
Min. 2 2，630 

であるのは被験者が女性であることを考慮、し，排気ガ

ス量;を少なくした為で，よって機械の故障等により測

定出来なかった 03，NO及び N02についても女子の

方が低j濃度であると忠われる.又浮遊粒子，温度が女

子の方J乙高いのは一部加湿した効果による.

4 結果および考察

(1) 限刺激と各汚染質等との相関

fI艮刺激と各汚染質濃度及び温熱条件との相関につい

てに Table4・ぶ示す.

Table 4. より，限w山款にはオキシダント又はオゾ

ン及ひ、温度が寄与する ζ とが判る.しかし我々はオゾ

ン単一では，少なくとも 0.5ppm以下の波度では眼刺

激l乙寄与することが少ない乙とを知っている1) した

がって，オゾンが限刺激に寄与するのでなく，オゾン

が全て光化学反応の進行により眼刺激物質が生じるも

のと考えられる.又 NO，N02については，乙れらは

一次汚染質であり，限刺激をひきおこす物質の生成i乙

一定の役割を果たしても，直接眼刺激Jこ寄与する乙と

は少ないと忠われる.なお，男子の方がいくつか因子

について有意な相関を示すのに比し，女子の方は有意

な相関を示していない.このことは実験条件の相違，

測定の出来なかった物質のあること奇考慮しても，後

述する様l乙，女子の眼刺激についての反応の仕方が男

子とかなり異なる.~11 ち，性差の現われで、あると思わ

れる.更に，限刺激発生率と限刺激得点本とを比較す

ると，大体後者の方が相関が低い.

本実験では限の痛みの段階lこ至った者は非常に少な

く，よって配点に問題はないと忠われ，寧ろ被験者にと

って異和感の判断が困難である乙との結果である様に

忠われる.このことは実験後の被験者の感想からも窺

われた.しかし，乙の様lこ，発生率lζ限刺激到達時間

を加味した得点率が単相関lこ於ては低下傾向を示した

NO(ppm) N02(ppm) HC(ppm) 

0.86 2.47 65 。 。 5 

41. 5 
4 

Temp.COC) Hum.(~の

35.0 51 
21. 5 28 

33.5 98 
22.1 32 

Teble 4. Correlation between eye irritation 

and i ts factor 

(1) Occurrence rate on eye irritation 

¥ご竺i Males Females 

Factor 

Ox. 

03 

NO 

|c…ef.IJudgement!C町叫J仰 ment

::;:;|:l om 

N02 I -0.033 
HC I -0.018 

Aerosol Iー 0.069

Temp. I 0.420 
Hum. 0.122 

C 

0.177 

-0.339 

0.304 

-0.070 

(2) Mark rate on eye irritation 

Se位x! Male出s I Fem叩ma討l

Facωtωor ぺIC…eflJudgmmtlcoreodlJ叫 ement

Ox. 0.461 C 0.272 

03 0.487 B 

NO -0.181 

N02 -0.153 

HC -0.262 0.105 

Aerosol 0.111 0.044 

Temp. I 0.362 

日um. I -0.058 

D 0.229 

cor. coef. : Correlation coefficient 

A: l%，B: 2%，C: 5%，D: 10% more than sig-

nificant level of correlation coefficient 

が，重相関lこ於ては逆lこより高い相関を示している.

Teble 4. は限刺激と乙れに関与する各国子との単相

関について示しているが，限刺激が単一の因子のみで
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Table 5. Multiple correlation among eye 

irritation and its factors 

(1)Occurrence rate 0n eye irritation 

Sex I Males I Females 

I Mul.cor. [T___L____ _ _，1Mul.cor. [ 
Factors I ~';;f:vv~ ， \J凶gementl~;;f:… 'IJudgement

2~，，> NOx 
0.483 D 一

Ox.> 
HC 

0.483 D 0.274 

Ox.>  
Temp. 

0.319 0.305 

Rbx> 

C 
0.547 一

2と>
C 

0.530 

0Te3mp.¥ / 
C 

0.531 

NOx 
HC^> 0.083 

NOx 
Temp.〉そ 0.423 

HC>  
Temp. 

0.386 0.335 

Table 6. Correlation betweeu factors on eye 

irritation 

(1) In experiments of males group 

道求( Ox. 0， NO 

Ox. ~ A 0.920 B-0.548 

03 ~ C-0.489 
NO ~ 
1'10， 

HC 

Aerosol 

Temp 

Hum. 

( 2) In experiments of f emales group 

道京( Ox. 日C Aerosol 

Ox. ~ 0.070 -0.235 

HC ~ -0.058 

Aerosol ~ 
Temp. 

Hum. 

(2) Mark rate on eye irritation 

Sex Males Female 

Factors I ~~l'COr. IJudhementl~~;'COr. !Judgement coef. [J U，.uH;"UI::;H~[coef. 

Ox.> 
NOx. 

0.465 D 

25>  0.547 C 0.284 

Temp.>i 
Ox 

0.499 D I 0.279 

Rbx>i 0.599 I B 

2と> 0.542 I C 

PLmp>l 0.502 I C 

i;~x> I 日C
0.217 

T~~p.> 0..470 I D 

THeCmp.¥ / 0.464 I D I 0.240 

Mul. cor. coef : Multiple correlation coefficient 

A: 1%， B: 2.5%， C: 5%， D: 10% more than 

significant level of multiple correlation coeffi 

cient 

N02 HC Aerosol Temp. Hum. 

D-0.427 -0.157 -0.106 A 0.576 0.285 

-0.344 0.086 -0.130 C 0.446 0.234 

A 0.882 -0.095 -0.197 0.315 0.317 

~ 0.091 。‘067 0.115 -0.324 

~ -0.108 0.208 D 0.393 

~ 0.117 D-0.389 

~ -0.191 
プ¥

Temp. HUm. 

A 0.618 0.005 

0.111 -0.003 

0.000 A 0.532 

~ 0.296 

~ 
A: 1 %. B: 2 %. C: 5 %. D: 10% more thou significant level of correlation coefficient 
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することが判る.しかし，オキシダントのほか温度や

炭化水素も又眼刺激l乙寄与している.オキシダントが

炭化水素や窒素酸化物の存在下で生成することから，

オキシダントと温度を結合させることにより，限刺激

作用について総合指擦を設定することも充分可能であ

ると思われる.

(3) 総合指標の試み

眼刺激作用の総合指標というのはその値によりどの

程度眼刺激がひきおこされるかを示す状態重であり，

総合指標は限刺激に関与する因子の結合により定めら

れる.結合の方法としては，各因子の単位が異なるの

で，特定値との比を各についてとり，これを結合させ

る方法と各因子の臨自体を順位化していくつかのブロ

ックl乙分け，これを結合する方法がある.

Tabel 7. I乙総合指探としての結合された因子と限

25， 1974 幸良年正
八

7
引
M
U

ひきおこされると考えるよりは，複数の因子による

ものと考える方が光化学スモッグ時では妥当であろ

っ.
Table 5. は限刺激J乙関与する主要な因子の重相関

について示している.NOx (NO十N02) は単相関では

有意な相関を示さないが，重相関で NOxと Ox. に

ついて高い相関を示している. HCも又 Ox.又は Oa

について有意な相関を示レている，但し，女子につい

ては単相関同様有意な相関を示さない.

Table 6. IC.限刺激をひきおこす因子聞の相関関係

を示す.

以上から眼刺激と乙れをひきおこす因子との相関図

を Fig1. I乙示す.

図より明らかなj長l乙，眼刺激l乙対ーしてオキシダント

(オゾンで示される光化学反応の進行〉がかなり寄与

i者尽東

Table 7. Correlation between eye irritation and combination of its factors 

(1) Occurrence rate on eye irritation 

Females Males 

Judgement Cor. coef. 

0.276 

0.234 

Judgement 

B 

B 

C

D

D

 

Cor. coef. 

0.491 

0.485 

0.083 

0.473 

0.392 

0.397 

0.110 

0.533 

Oa(Ox.)十Temp.

Oa(Ox.) x Temp. 

HCjNOx 

①十①

①十Aerosol

②十①

Temp+Aerosol 

F(O，T) 

①

①

③

④

①

@

①

@

 
-0.025 

0.317 A 

htlark rate on eye irritation 

l M山 I Femnles 

I Cor. coef. I J仰 m凶 ICor. coef. I Judg…t 

(2) 

Sex 

Combination of 
factors 

① Oa(Ox.)十Temp. 0.490 B 0.274 

② Oa(Ox.)xTemp. 0.478 B 0.260 

③ HCjNOx 0.014 

@ ①+@  0.493 C 

①①+Aerosol 0.448 C 

@ ①十⑤ 0.428 C 

⑦ Temp.十Aerosol 0.184 -0.102 

@ F(O，T) 0.505 B 0.283 

.Oa(Ox.)， IT-221 
F(O，T);一一一 十

0.06 
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Fig 1. Diagram of correlations and multiple correlations 

刺激との相関を示す.①~⑦は後者の方法lこより，①

は前者の方法による.オゾンとオキシダントについ

て，男子の場合，相関の高さよりオゾンを代表させた

が，女子の場合にはオゾンの測定がなされていないの

で，オキシダントl乙換えている.具体的には，①~⑦

については実験中の最大値を10等分して 1，_， 10の数を

付し，@については，オキシダントの環境基準値であ

る0.06ppmでオゾン値を除し，これと，チャンパー内

温度と室内温度との差をとり，感覚的lこ温寒をはっき

り見分けられると思われる温度差土30=60で除したも

のを手口した.

なお，オゾンはオキシダントの大部分を占め，当然

その傾向も類似する〈表6参照)が，測定法が異なる

(オゾンはケミルミ法，オキシダントは中性KI法〉

ので，これを分けて検討した. Table 7. より@が最

も相関が高いことが判る 220 は感覚的lこも適した温

度であるから， フィールド l乙於ても③は総合指標と

して有効であると推定される .Fig 2. ~乙眼刺激と

(03/0.06+jT-221/のとの分布及び回帰方程式を示

す.③は， HC，NOx比が限刺激l乙関係するとの Korth

らの報告4，5)により検討した.Table 7. によると，限

刺激との関係はみられないが， Tabel 7. は単相関の

みを示すものであり， Fig 3. /こより， 日C，NOx比

が限刺激と一定の関係を有することが判る.

401 

3 

g 
0.. 
a. 

話
20

1

10 

@ 

z 

50 1∞ 150 
NOx(pphm) 

tooIfts口 70

Fig 3. Contour line on eye irritation 

① 個人差及び性差

限刺激は各人の主観により判断されるものであるか

ら，個人差が生じるのは当然といえる.しかし，性別

によっては，限刺激の反応性が異なる可能性がある.

Fig 4. !乙限刺激をうけた時の被験者の個人差を示す.

乙乙で，男子の被験者 J.Kは一度も限刺激をうけて

いない乙とを示している.なお，乙の図から性差を述

べることは，実験条件が異なることから出来ない.コ

ントロール条件下(排気ガス無〉で，男子で限刺激を

感じた者は延被験者数18人のうち 1人も尼崎なかったの

K対し，女子は延被験者数50人のうち24人が眼刺激を

感じている(勿論コントロールで、あるこ乙とを当人に
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Fig 4. lndividual difference. among panels when eye irritated 

は知らせていなしウ.

乙れより女子の眼刺激の感じ方が心理性の強いもの

である乙とが判る.又実験中コントローノレ回数の割合

は女子の方が多いにもかかわらず，そして表より使用

汚染質の最大値は女子の方が低いにもかかわらず，

Fig 4. より50%以上限刺激を感じた被験者の割合は，

男子は12人中 1人もいないのに対し，女子は10人中 7

人であり，実験条件が異なる乙とを考慮しても性差が

明確にある様i乙思われる.後述する様l乙GSR測定l乙

於ても性差のあることは充分推測出来る.

更に，眼鏡の有無，喫煙の有無については，眼刺激

発生率で Table8， 9. Iζ示す様l乙顕著な差はみられ

ない.

(4) G S R 

前1(.，G S R分析に於て二種類の方法を採用する乙

Table 8. Mean and standard deviation of 

occurrence rate on eye irritation by sex 

and wearing glasses 

Sex Females 

Mean Iσ I Mean I σ 

四 100910侃 |0451017
Nonglasses I 0.14 I 0.13 I 0.64 I 0.24 

σ: standard deviation 

とを述べた.よって，各々について分けて述べる.

(1) GSR頻度数の分析

Table 10， Fig 5， 6図i乙藤露時間 (2分間〉内の

被験者別のGSR頻度数平均値を，コントロール，コ

ントロール以外で、眼刺激のないとき，眼刺激をうけた
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Tabel 9. Mean and standard deviation of 

Occurrence ratc on eye irritation by 

Smoking history in males group 

Mean σ 

Smokers 

Nonsmokers 

0.15 

0.13 

0.11 

0.11 

363 

Table 11. Mean and standard deviation of 
GSR freq uency 

x
 

e
 

cd σ
 

n
 

a
 

e
 

M
 

n
 

Control 16 9.6 9.2 

Males Noi"reryie tation 182 10.8 7.5 

eye irritatlon 27 16.9 5.0 

Control 50 5.4 4.0 

Females Noi-reryie tation 56 4.4 2.9 

eye irritation 128 6.4 4.5 

Table 10. Mean of individuals of GSR frequency for exposed time (2 min) 

\'~''--竺ne11 A I B I C I D I E I F I G I H I 1 I J I K I L 

Control 1.0 5.0 6.5 8.0 32.5 3.0 18.0 13.0 8.0 1.0 0.5 

五在ales No-eye 
5.3 3.4 7.5 9.3 27.4 5.2 15.1 19.9 11. 3 7.8 3.9 3.4 irritation 

Eye irritation 15.0 9.0 19.5 19.3 27.0 7.3 17.3 24.3 12.3 18.0 

ControI 10.4 13.6 5.6 5.6 1.6 8.8 1.6 2.6 2.2 1.8 

Females No--ieryre it 7.7 11.2 3.7 1.7 1.8 6.0 2.4 3.3 3.1 3.0 
ation 

Eye irritation 11. 3 15.9 7.0 5.7 2.6 10.4 2.8 3.9 2.0 2.5 
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Fig 5. Meal1 of individuals of GSR frequency in males group 

ときに分けて示す.そして Tabel11. に，乙れらの

実験回数，平均値，標準偏差を示す.

Tabel 10.より，被験者の個人差が大きいことそし

て Fig5， 6. より，限刺激をうけた時程GSR頻度

数が多くなる傾向のある乙とが判る.更に，男女を比

較すると，一般に男子の方が頻度数が多い.Tabl11. 

から， t検定により，実験時の状態別にGSRの差の

検定を行なう乙とが出来る.その結果をTable12. Ic:. 

示す.

ここで値は，

t= (x-y)f、/(σx2fnx)+(oy2/ny) 

により求められる.そして X，Yは各々の状態の平

均値，Ox，σyはその時の各々の標準偏差， llx. nyは

サンプノレ数を示す.Table 12.より，男子に於て眼刺
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Fig 6. 1¥在eanof individuals of GSR frequency in females group 

Tabel 12. significance test among means of GSR frequency in following states with t test 

Sex Males Females 

States t value Significance t value Significance 

control) 0.41<to・05=1.06 No 0.32くt0・05=1.96 No No幽eyeirritation 

ENyoe "eyire riitrartiitoan tioI1j 1 5.87> t 0・05=1.64 Yes 0.78くt0・25=0.67 No 

Control 
2.97> t 0・05=1.68 Yes 0.38くt0・05=1.64 No Eye irritation 

t 0・05: t value at critical region， 5~ら

i裁をうけたときには他の状態と GSRの頻度数が変化

することが判る.然し，女子l乙於ては定かでない.

次i乙， GSR頻度数が眼刺激及び乙れに関与する因

子と関係があるかについて検討した.但し， GSR頻

度数は個人差が大きく (Table10， Fig 5， 6.参照)，

実験中多少被験者の不在があったので，一群の平均G

RS頻度数を使用するのは危険であり，よって， x= 
ο/nj)ドij附の値を使用した ζ こで， n jは j

番目(j群白〉の実験時の被験者数， Xijはj番目の

被験者 iのGSR:頻度数で， Xi は被験者 iの全実験

における平均GSR頻度数である .ζのXと眼刺激及

ζf乙れに関与する因子との相関を Table13. ~乙示す.

GSR頻度数が温熱条件と特lこ関係が深いことが判

る.男子の場合lζは限刺激と一定の相関を有するのに

対し，女子l乙於ては全く相関が見られない.乙の乙と

からも，女子の場合には心理的影響がかなり強いζ と

を推定させている.温度l乙関し，男女が正負逆l乙相関

を示している.矛盾する様に思えるが， Table 6. P: 
示す様l乙，女子に於ては加温の効果が影響し，男子l乙

於ては照射による乾燥が効いていると思われる.

眼刺激とこれに関与する重要因子 03 (女子にあっ

てはOX.)とGSR頻度数との童相関を Table14. ~(. 

示す.

Table 14. を Table5.と比較すると， GSR頻度
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I /1  I "J: /_ L"  ¥ Table 13. Correlation between X ¥=(l/nj) : (Xj j/Xj)) and eye 

irritation of its facter 
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I Cor. c∞oef. I凶…tI Cor. c∞oef. I J叫…t

oOn cceuyre reinrcre itartaitoe n 0.346 D 0.036 

Mark rate on 
0.448 C -0.020 

eye irritation 

OX. 0.197 0.031 

03 0.123 

NO 0.256 

N02 0.247 

HC -0.196 -0.048 

Aerosol 0.484 C 0.170 

Temp. 0.447 C 0.500 C 

Hum. -0.382 D 0.451 B 

cf. Table 4. 

Table 14 Multiple correlataon among X， eye irritation and its factor 

sex I Males I Females 

Eye irritation I Mul. cor. I T.. ..1~~_~~_.，_ I Mul. cor. I 
and its faotor|coef-l Judgementlcoef-r.i Judgement 

Occ.rate on eye irr・> 0.588 A 0.231 03(OX.) 

Mar1王 rateon eye irr・〉 0.594 A 0.303 03(OX.) 

Occ.rate on eyr irr・> 0.428 D 0.352 D Temp. 

Mark rate on eye irr・〉 0.448 D 0.339 D Temp. 

cf. Table 5. 

Table 15. The number of GSR pattern in following states 

Sex Males Females 

~ 一~一一、一~一 Total A B C D E Tota 

Control 8 2 2 1 4 17 34 2 6 4 3 49 

No eye irritation 99 22 45 17 28 211 57 3 9 6 2 77 

Eye irritation 1 2 5 16 15 39 62 14 23 14 9 122 
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Males 
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Females 

(l)Control 

E2.6% 

3.9% 

(2)No eye irritation 

(3)Eye irritation 

Fig 7. Percentage of GSR patterns in control， no eye irritation 

and eye irritation state 
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数l乙関する相関の方が高く， ζれが限刺激作用lこ関す

る研究i乙有効な手段となりうる乙とを示している.

(11) GSRパターン分類lζよる分析

Table 2. で示した様l乙GSRパターンを分類し，

各状態別l乙回数を Table15. I乙示し， Fig 7.にその

百分率を示した.

Table 15.より各々の状態，即ち，コントロール，

限刺激のないとき及び限刺激をうけたときの聞に有意

な差があるか否かをが検定により検討した. ζれを

Table 16. tζ示す.

乙乙で χ2i直は， 例えばコントロールと限刺激をう

けたときに於て，前者のパターンの回数を， Ci (i= 

A，B，C，D，E)，後者のパターンの回数を， ei (iは向

上〉とすると，

今， (ci+ei〉/f(Ci十ei)=aiとおくと，

χ2ニ f 〔{Ci-ai(fci〉jE/ai(fci〉

十 {eI-ai(fei〉}りai(fei〉〕

で求められる(詳細は基本書参照).

Table 16.表より限刺激をうけたときと眼刺激のな

いとき及びコントロールとが有意の差がある乙とそし

てコントローノレと眼刺激のないときとが有意な差を示

さないのは首肯出来る結果と忠われる.

更に， G S Rパターンは精神的発汗作用l乙基づくも

のであるから， ζれを落ち着きのパターン (A，C-)o 

1 )と緊張のそれ (B，D，E→ 11)とに分け， 1とE

l乙有意な差があるかを検討した.Table 17.により，

両者l乙有意な差がみられ， ~l民刺激をうけたとき， GS 

Rパターンに変化がお乙る乙とがわかった.そして，

GSRパターンの変化については性差がみられない.

Fig 6. の様lこ，男女共眼刺激をうけたときのパター

ンが減少する .ζの乙とは Iを落ち着き， 11を緊張の

パターンとした仮定が正しい乙とを実証している.

以上の慌に， GSR分析は，これが精神感応性であ

る為の制約は不可避であるとしても，限刺激作用の研

究lこ有効な手段であると思われる.

5 結論

以上から，光化学スモ γ グによる限刺激がどの様な

因子によりひきお乙されるかについて，次の様(こ述べ

る乙とが出来る.

先ず第一l乙，眼刺激はオキシダント又はオゾンの生

成と深い関係があり，温度も又乙の生成Jこ補助的役割

をなすと共に体感からも眼刺激の発現lこ寄与するもの

であると忠われる.そしてオゾンは単独として眼刺激

l乙寄与するよりも化学反応性を示すものと考えられ，

Yeungらの報告s)にある相対化学反応性と同様，限刺

激l乙寄与するものと思われる.なお，照射時間と限刺

激との関連l乙ついて，第13回大気汚染研究全国協議会

Table 16. Significance test among GSR patterns in following states with X2 test 

Sex Males Females 

States x2 value Significance X2 value 

Cortrol 
20.92> X2 0・05ニ 0.49Eye irr. Yes 5.53>χ2 0・03=4.88

Control 
1. 56く χ20・90=1.61 No No eye irr 1.04<χ2 0・95=1.15 

No e1yre r irr 
Eye 157閃く仇 05=9.49 Yes 11. 52> X2 0・05=9.49

X2
0・05: x2 value at critical region， 5%， 

Table 17. Significance test between GSR Patterns of 1 and 11 

Sex 

A+C=I l 
B十 D十 E=]I J 

Males 

χ2 value 

17.36>χ2 0・05=4.48

Females 

Significance χ2 value 

Yes 4.85>χ20・05=4.48

Significance 

No 

Yes 

Significance 

Yes 

GSR pattern of 1 (=A十B)indicates composure， and one of 11 = (B十D十E)does tension 
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Table 18. Correlation between eye irritation (eye ach， tear) and combination index 

(Ox./0.06十 1T -221/6) with symptoms data and for refference， correlation 

between eye irritation and Ox. or Temp. with the index 

Com. index 

eye. lfr. 

Cor. coef. 

]udgement 

Ox./0.06十 IT-221/6

①+② 

0.623 

A 

Com. index : Combination index 

大会で報告卒した様な NOxとの 2次関数的関係は明

確でなく，又， Hammingらの報告にある眼刺激と時

間変化との関係7) もそれ程顕著ではなかった.

第二l乙，眼刺激作用l乙，オゾン〈オキシダント〉濃

度及び温度が重要な因子であるので， ζれらを組み合

わせた，光化学スモックーによりひきおこされる眼刺激

のための総合指標が定められるか試みた.その結果，

Table 7.③に示す様により高い相関が得られた.

第三l乙，実験結果を被験者の面から眺めると，予想

された ζ とであるが個人差が大きい.そして，実験条

件が同一でないため，万全の確信があるとはいえない

けれども，性差は顕著にあると思われる.特l乙Fig4. 

で示される様l乙，女子の方が圧倒的に眼刺激をうけた

割合が高く，コントロール条件下で，男子0%に対

し，女子48%が限刺激をうけたと報告しているのは，

女子の限刺激に於ては心理的影響がかなり強いことを

示唆するものと思われる.乙の乙とは，他が必ずしも

そうではなかったのは， Tabel 17.のGSRパターン

変化が男女同様の傾向を示し，理論l乙合致した結果で

ある乙とから，女子の眼刺激における心理的影響の強

さを裏付けていると考えられる.

第四l乙， GS Rは元来情動の指標として生理学を中

心とした分野で使用された.光化学スモッグによる限

刺激は決して'情動のみによるものではないけれども，

情動の要素が一定程度にあるのは確かである. Tabel 

10-171乙二種の方法による GSR分析の結果を示した

が，乙れより GSRが光化学'スモ γ グl乙関する限刺激

作用の研究l乙有用であると思われる.

第五l乙，本実験はチャンパーを使用した実験で、あり

，フィーノレドにおける曝露とは異なる. その相違点

は，チャンパー実験で、はフィーjレドと異なり，①発生

源が連続でない.①曝露されるのは曝露実験である乙

とを認識した被験者である ζ と.@曝露は身体全体で

なく眼の周辺のみである.したがって，本案験の結果

をフィーノレドにそのまま適用する乙とは出来ない.し

Ox. Temp. 

②Tear 

0.173 

かし，眼刺激が生じる原因は本質的には同一であるか

ら，定量的にこれを把握することは困難であるとして

も，定性的には充分可能で、ある.また，定量的な面で

も総合指標として試みた 03 (Ox.)/0.06十IT-221/6

は，オキシダント環境基準値が0.06ppmで、あること，

体感最適温度は季節により異なるとしても，夏季にお

ける至適温度が 22
0 付近である乙とそして至適温度か

ら暑さ，寒さを感じる温度差が約 60 であるめことか

ら，フィーJレドl乙於ても意味があるものと思われる.

Tabel 18. rlc，昭和47年月の目黒区内の児童生徒を対

象にした自覚症調査のに ζれを応用レて相関を求めた

結果を示す.

これより，限刺激突験における総合指標がフィーノレ

ドに於ても有用であることが判る.

本実験l乙於て以上の如く知見を得た.しかし，今後

l乙残された問題も決して少なくない.本実験 l乙於て

も，限刺激原因物質の解明をガスクロマトグラフィー

(ECD使用〉により若干試みたが， PAN等検出出

来ず，報告すべき結果は得られなかった.また，本実

験でエアロソ、、ルは， Table 4， 7.の様lこ限刺激と相関

を有せず， Fig 3. の様な特殊な関係を有するとも思

われなかったが，チャンパー内エアロゾ、ノレは水蒸気が

主で必ずしもフィーノレドと一致しないので，乙れもま

た今後l乙残されている.

附記

(本研究は昭和48年度当研究所研究課題「オキシダ

ントの人体および生物影響調査研究Jとして実施した

ものである， ) 
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都内大気中の炭化水素および塩素系有機溶剤と他の汚染物質との相関

佐藤泰 仁 木 溝 口 者!rド牧野田義、jミ日i子牛 弘*

。n the Co:rrelation between lig'ht and chlorinaued and other 

in 'I'okyo 

Y ASUHITO SA TOヘISAOlVIIZOGUCHI*， KUNIYOSHI MAKINO'ド ANDHIROSHI YAGYUご

This study attempted to obtain the tendency of inc1ivic1ual hyc1rocarbons in Summer， 1973 and 
1974. At four sampling points in Tokyo， about 100 samples using air sal11ple concentrater were ana回

lyzed by FID gaschromatography， but we c1id not c1etect Acrolein anc1 Methylnitrate in this survey. 

The concentration ranges of noticeable pollutants were showed in Table. 2. Besides ，we investiga-

tec1 individual pollutants with correlation analysis of their concentrations. Chlorinated hydrocarbons 

hac1 no correlation with other pollutants. 

It was found that each pollutant was l11ade arrangel11ent and grouping by c1ifferences of sources. 

はじめに

1970年の夏に光化学スモッグ事件が発生して以来，

現在までに野外および実検室での調査研究が数多くな

され，光化学スセッグ状態が発生しやすい条件等が浮

き彫りにされてきている.その中でも炭化水素類は大

気中での光化学反応の原料物質として極めて重要な意

味をもち，大気中lこ存在する炭化水素の種類および濃

度は共存する窒素酸化物の濃度との関連において，光

化学スモヅグの形成および被害に著しい影響をもら，

したがって光化学スモッグ対策として炭化水素の減少

が急がれている.

光化学スモッグにおける被害は，その症状および発

生場所よりから，何らかの汚染物質が介入しているの

ではないかという ζ とで，今までにアクロレインであ

るとか，硝酸メチノレ，シアン，ジェットj幾の排ガスで

あるというような，いろいろな説がとなえられたが結

論がでないまま，現在でもその方向での調査研究がな

されている.

*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160 東京都新宿区百人町3ー 24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

著者らは都内大気中の炭化水素類の全体的な組成の

動態を把握し，あわせて大気汚染物質との関連性を検

討する目的で昨年および本年の夏期に都内の 4地点に

おいて調査を行なっているが，今回48年度lこ行なった

結果について報告する.

測定場所および方法

1) 新宿区立原町小学校:都心{fI)より西北西約 4

km~乙位置し，鉛公害事件で問題となうた柳町交差点

より四l乙200mのところにある.

2) 中野区立新井小学校:都心部より西北西約 12

km 1[.位置し，交通量が中程度の道路!こ面している.

乙ζには衛生局の大気汚染測定所がある.

3) 世田ヶ谷区立太子堂中学校:都心部より市西10

km t乙位置し，比較的交通量の多い玉川通りと環状七

号線l乙閉まれている.

4) 東京都石:;:[1リード保健所:都心部より約17km l~rt:れ

田園地帯広位置し，交通量の少ない道路!こ回してい

る.

以上の 4地点が測定場所である.

炭化水素の測定方法lこは，炭化水素類全体の動きを

連続的l乙測定する方法と，炭化水素類の個々の組成を

把握する方法があるが，われわれは後者の方法!こより

その分析をガスクロマトグラフィーで行なった@
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Detecter : FID 

Colul11n : glass colul11n 3 m 

Stationary Phase : chromosorbW(AW)60~80 

l11esh. 

Liquid Phase : 25%T.C.P.(Tricresyl phosphate) 

Column Temp : 400C→1000C， elevating temp 

60C/l11in. 

Detecter Tel11p : 1300C 

Carrier Current : N2 40 ml/min. 

なお，物質の同定lこは島津 LKB-9000型のガスク

ロマト質量分折計を用いた.

試料の捕集

試料の捕集ーにあたっては極微量成分の捕捉であるた

め，低温Jこ冷却された充てん物表面の吸着作用を利用

した大気濃縮装置 (Fig-1)を用いて行なった.

濃縮管lこは20~ 50 l11eshの珪藻土耐火レンガ粒が充

てんされおり，液体酸素による -1830Cの冷却と珪藻

土耐火レンガ表面の条件で，空気中酸素を捕捉せず，

エチレン， i弗点-1030C以上の成分が捕捉される.ま

た，試料導入口のと ζろには，脱水，脱炭酸ガス管が

あり，無水炭酸カリウム，ソーダライムがつめであ

り，空気中の H20 および CO2が除去される. サン

プリングにあたっては 4ヵ所とも同じ操作で行なうよ

うに，一定の手JII買をきめておいた. 吸引試料 501を

標準として，毎分 4lの流速で，液体酸素により冷却

された濃縮管l乙吸引する.吸引後冷却をやめ， Heater 

により濃縮管を 7分間加熱する.その後そのままの状

態で cockを切り換え濃縮管より冷却された GC試

料管へ試料空気を移行させる.その移行時聞を 5分間

とした.移行されたGC試料管を jointよりはずし，

更にGC試判官を加熱しながらガスクロマトグラフィ

ーにかけ定性，定量を行なった.

検量操作

前もって窒素で洗浄した 500mlの真空瓶l乙，クロ守

ロホノレム，n叩ヘキサン，ベンゼン， トルエン，キシレ

ンの標準液(精密分析用〉をそれぞれの既知濃度分を

マイクロシリンジで注入し，真空瓶をドライヤーで加

熱し気化させた後，注射器により数 1111ずっとりガス

クロマトグラフィーにかけ検量線を作成した.更に当

戸斤にある 2.66m3のスモッグチャンパーを使用して，

前述の大気b部宿装置により同様の方法による検量線作

成も平行して行なった.乙の方法は真空瓶によるもの

より若干のバラツキを示したが，乙れは外気の状況お

よび、捕集効率などによるものと思われる.

結果および考察

A. 大気分析について

前述のように大気濃縮装置により捕集された試料を

ガスクロマトグラフィーにかけ分析を行なった結果，

321国のピークが測定された.その測定例を Fig.2I乙

示した.それらについて標準試料によるガスクロの

Retention Timeおよび GC-MASS分析により各ピ

ークの物質を同定し， Table. 1にそれぞれのピーク

番号と物質名を示した.

①のピーク lこは， Methane. Ethane. Ethylene が

混在しているので、Cl~C3 と表示した.②の C3~C41こは

Propane， Prophylene， Butane， Butene， Butadiene-

が混在している. Cl~C4 のピークの分離については，

われわれの見方が全体的な組成の把握にあったため特

に問題としなかった. ⑤は Hexane の異性体として

の 2l11ethyl-pentaneであり，@は 3l11ethyl-pent-

aneである.更に①および⑩は Heptaneの異性体と

しての 2l11ethyl-Hexaneであり， 3l11ethyl-Hexane 

である. ⑪のピーク lこは Acrolein と n-Heptane，

Acetonの3物質が混在しており乙れらの分離につい

ても今回は行なわなかった.@は Octaneの異性体

f10w meter・

Fig. 1 Systel11 of Air sample concentrator. 
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Tab1e. 1 Meter匂 lsof peak number 

1 C1"，_，CS 
17 n-Octane 

2 CS，.._，C4 
18 Octene 

3 Pentene 19 Benzene， Ch1oroform 

4 Pentane etc 20 Un1mown 

5 Hexane etc 21 Trichloroethy1ene 

6 Hexane etc 22 Dich1oroethane 

7 n-Hexane 23 Nonane 

8 isoωHexane 24 Nonane 

9 iso-Heptane 25 To1uene 

10 iso-Heptane 26 Un1mown 

11 Acro1ein， n-Heptane， Aceton 27 Perch1oroethy1ene 

12 Dich1oromethane 28 Decane 

13 iso-Octane 29 Unknown 

14 iso-Octane 30 Ethy1benzene 

15 Trichloroethane， Carbontetrachloride 31 m-Xy1ene p-Xy1ene 

16 Trichloroethane 32 0四 Xy1ene
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。
Cl~C3 C~C4 cs 

ARAI 
0-ーやTAISI-HDO
×一一一XHARAlVIACHI 
ムー..-6SYAKUJII 

C
 

C7 

Fig. 3 Compound ratio of Hydrocarbons at four sampling points. 

Carbon Noumber 

Table. 2 Concentration range noticeable pollutants at each sampling point (UNIT : ppb) 

一一一一一一← ARAI Elementary ! TAISHIDO J unior・IHARAMACHI Ele-， SYAKUJII 
PL開直坦l一一一J 月ghS坐竺i--..~-旦坦そゆ坦空1 H竺翌日空空ter

HydrocarbonsINFlxl oiMax l文 |σ j Max I文 |σ jMax十文 iσ j Max 

Cl~C3 L45 68 392 128 649 123 50 208 86 14 106 

Trichloroethane 3 2 8 7 17 34 2 1 3 

Trichloroethy lene 4 5 36 4 14 6 3 、 10 l 0.3 2 

Dichloroethane 2 2 8 2 6 2 1 0.1 0.8 

Toluene 31 25 131 54 222 128 144 15 6 24 

Xylene 23 14 64 331 79 18 12 

としての 2.2.3. Trimethyl butane であり，⑮は

Trichloroethaneと Corbontetrachloride の混合ピ

ークである.更K⑬は Benzene と Chloroform の

混合ピークであるが， GC-MS分析からみるとその

ピークが小さい時には， fragrnent の強弱から判断し

て Benzeneの占める割合が大きいが， ピークが大き

い時には Chloroform が占めている乙とが認められ

fこ.

@， e-:Vは Nonaneの異性体であるが， はっきりし

た分類がで、きないので Nonaneとして表示した. 最

後lこ@:， @， (容は物質が同定できないので Unknown

peal王として示した.

次にわれわれは乙のように測定，分類された炭化水

素類が大気ILPJ境中で、どのような構成をしているかl乙つ
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いてみるため，各測定点毎の浪度を求めグラフ l乙示し

たのが Fig.3である.

図からわかるように Cl~C4 までの炭化水素が70--

80%約を占めており，乙れは他の測定例と類似の傾向

を示している.また，測定点毎の構成比をみてもその

違いはみられなかった.更に測定された物質の中から

注目すべき汚染質の濃度範囲を Table.2 t乙示した.

ハロゲン系炭化水素の TrichloroethyleneDichlo-

roethane，芳香族系の Toluene などは分析チャート

および変動係数から判断しでも，存在変化の著しい物

質といえる.野外における ζれらの物質は，常在物質

としての C1，_，C3 (メタン， エタン， プロパン〉等と

異なり，その発生源が不規則かつ気象的要素等によっ

て左右されやすいために， ζのように激しい存在変化

を示すものと思われる. Table. 2の中から Toluene

をとって測定点毎の遣いをみてみると，その地点の交

通量の違いが推察される.

B. 汚染物質の相互関係について

われわれは測定された物質の相互関係をみることに

より，その発生源の推定を行なうべく， 32のピ{クに

ついて，それぞれの相関係数を求め，記号によりその

相関の強さを Fig.4および Fig.51[.示した. Fig. 

4は測定点全部についてみたものであり， Fig. 5 は

新井小学校においてのものである.表中，※印は有意、

水準0.1%において， Aは1%，Bは2%，Cは5%，

Dは10%1乙おいて相関があることを示している. Fig. 

4の方が Fig.5より相関のある組み合わせが多くみ

られるが， ζれはサンフ。ル数が多いためであり，同じ

※印であっても Fig.4においては相関係数が0.33以

上， Fig.5においては相関係数が0.57以上であれば※

印がついてしまう乙とになる.しかし実際にそれらの

相互関係を論ずるには，相関係数の高いものをみなけ

ればならないので，相関係数が0.7以上の物質の組み

合わせをとり出したものが Table.3である.相関係

数が0.9以上のものについては，新井小学校で、 3Jl!lり，

全測定点では 2通りみられ，新井小学校においては

Pentane と iso-Heptane(2methyl-Hexane)の組

み合わせが一つ多いが，全測定点の 0.8以上の方lここ

Table. 3 Pollutant combination with correlation coefficient. 

Ctonrprfefil什atpinon十 ARAI Elementary School TOT AL Monitoring Point 

Pentene-Pentane Pentene-Pentane 

more than 0.9 Pentane-iso-Heptane 1S0・Heptane句 iso帽Heptane

iso・Heptane-iso・Heptane

pen tene-Hexane C1 --C3-C3 ，_，C4 
C3，_.Crpentene C1 ，_.C3-Pentene 

C3，_.Ccpfntane C1，_.C3-Pentane 

Pentene-iso司Heptane C3.....，C4-Pentene 

Pentane-iso・Heptane C3，_.CCPentane 

Pentane-iso-Heptane Pentene-Hexane 

Hexane-iso-Heptane Pen tene-iso-Heptane 

Pentane-Hexane 

Pentane-iso・Heptane
more than 0.8 Hexane-iso-Heptane 

C3.....，CrHexane C3--CrHexane 

Pentane同 Hexane C3.....， Cciso-Heptane 

お0・Heptane…Hexane Pen tene-Hexane 

Pen tane-Hexane Pentene-iso・Heptane

Hexane-iso-Heptane Pen tane-Hexane 

Pentane-n-Hexane 

Pen tane-iso-Heptane 

Hexane-iso-Heptane 

Hexane-iso-Heptane 
more than 0.7 

Jl-Hexane-iso-Hepatne 
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Significant Level 

Fig. 6 Distribution of correlation at Total Sampling Points 

の組み合わせがあり問題とすべきことではない.ま

た，相関係数が0.8および0.7以上においては，全測定

点、の方がその組み合わせが多くなっているが，組み合

わせの数が多いからどうであるという乙とではなく，

乙れらはほとんでがパラコイン系炭化水素同志の組み

わ合せで、あり，単l乙相互の変動が似ていることを示す

ものであり当然の結果といえ，発生源を推定してもこ

れらはすべて，自動車の排気ガスおよび燃焼施設から

の排ガスl乙寄因している ζ とがうかがわれる.

次lこわれわれは Fig.4および Fig.5で示した相関

図表をもとに，群fヒ配列という統計的手法を用いて解

析を行なった.つまり群化配列をすることにより，よ

り似たような挙動を示す物質を近くに集めて，同じよ

うな物質を一つの群とみなすための方法である.

乙のようにして得られた図表に有意水準 0.1%およ

び 1%についてのみ図示したものが Fig.6， Fig. 7 

である. Fig.6は全体の測定点においての相関閣であ

るが，図中太線で区別したような， 21番より32番まで a;!

の①グループと， 1番より 19番まで、の①クソレープと，

25番から24番まで、の③クツレープの 3三つに分けられ，

中でも①クソレープは明うかに独立した群と評価され

る.また， Teble. 1!こより番号より汚染物質をみる

と，①ク。ループlζは芳香族系炭化水素が，②クやループ

lこはパラフィン系炭化水素が，①クゃル{プlこはハロゲ

ン系炭化水素が属しているように群化された.

同じような方法で新井小学校で測定したものについi

てみたものが Fig.7である.

乙れについても群化配列されたものをみると， 12番

から 1番まで、の①クソレープ， 7番から28番までの②グ

ループ， 14番から 8番まで、の①クゃループl乙分けられ，

図からもわかるように②および①クやループは，はっき

りとした二つの群として評価される.しかし，グルー

プ内の汚染物質をみてみると，全体の測定点の時のよ

うな同じ系統の炭化水素類比は群化きれず，①はパラ

フィン系と芳香族系の混合グループ，②も①と同じよ

うな混合クソレープ，①はハロゲン系炭化水素というよ

うlζ若干化配列され7こ.

次!こ， lJllJ定点のうち大気汚染測定として他の汚染物

等のデータがそろっている新井小学校について，通常

の大気j一万究開1:定項目としてのオゾン (03)， 総酸化物
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S ignificant Level 

Fig. 7 Distribution of correlation at ARAI Elementary School. 

Table. 4 Correlation coefficient between Pollutants in Atmosphere. 

n=51. Significant Level * * 0.1% 牛 15~



京五'( f~W 1iJf年報 25，1974 379 

(Oxic1ant)，総炭化水素 (T.H.C)，二酸化窒素(N02)，

(NO)，亜硫般ガス (S02)，浮遊粉じん

(Dust)，温度 (Temp)，湿度 (Humi)，風速(W.V.)

紫外線量 (U.V.) と，さきほどtF~化配列された汚染物

質の中から，代表さすべき汚染物質として， n-Hexan 

e， Toluene， Dichloroethane， Trichloroethyleneを

選び，その間の相関分析を行なったものが Tabl.4で

あり，表中村印は0.1%， *印は 1%の有意水準にお

いて相関がある ζ とを示す.

これから判断して特徴的なことを述べると，①オゾ

ン，オキシダント，総炭化水素，二酸化窒素および浮

遊粉じんが紫外線量Jこ対して負の相関である ζ と，②

ベンゼン， トルエンなどの芳香族系炭化水素が浮遊粉

じんと高い相関にある ζ と，①トリクロノレエチレン，

ジクロルエタンなどのハロゲン系炭化水素は他の要素

と相関を示さない乙となどがあげられる.①について

考察してみると，野外調査においては，実験室におけ

るような関係が明確にでるとは限らず，大気拡散の程

度と関係して，逆転居および気流等の要素においては

紫外線が極度に高くない状態においてもオキシダント

の生成はあり得， ζのような ζ とも推定できる.ま

た，①においても，大気拡散の程度において，浮遊粉

塵が高い時l乙トルエン，ベンゼンが高くなる乙とがあ

る.①においてはトリクロルエチレン，ジクロノレエタ

ンなどは，その発生源が異なる乙とからも言えるもの

である.つまり，乙れらの発生源は，印刷工場，塗装

工場，洗濯屋などと考えられ，常時一定量を放散して

いるとは限らず，独自の動向を示していることによる

と思われる.

く結 語〉

今回の調査の結果をまとめてみると次のようなこと

があげられる.

1) 硝酸メチルは GC-MSでその存在を確認でき

なかった.

3) アクロレインについても，乙の分析方法ではア

セトンおよびペンタンと分離できないが，異常な高濃

度はつかめなかった.

3) しかし現在までにあまり注目されていなかった

有機系塩素化合物の存在が確認された.

4) 4地点l乙おける地域差については，サンプル数

の関係で結論できなかった.

5) 群化配列の結果および他の汚染質との相関から

みると，有機系塩素化合物の大気中での挙動は，他の

炭化水素とは別個の存在であるといえ，発生拐、の違い

を推定できた.

謝辞

終りにあたり，今回の調査に多大のごi%JJ力をいただ

いた， f若生局公害保健課人見達雄氏，世間ヶ谷保健所

三橋睦美氏，前牛込保健所川本伸幸氏，石神井保健所

天宮章氏lこ厚く謝意をのべる次第である.

なお，本報告の一部は昭和49年11月比千葉市で行な

われた第15回大気汚染研究全国協議会において発去を

行なった.

参考文献

@加藤竜夫:光化学スモ γ グの原因物質の調査研究

安全工学 Vol.11 No. 5 p. 271.-.-275 (1972) 

@加藤竜夫:ガスクロマトグラフ法による悪臭の環境

分析安全工学 Vol.10 No.2 p.97---104(1971} 

・村田武，高橋誠二，斉藤武嗣，加藤竜夫:GC-MS， 

による大気中極微量成分の分析 島津評論 Vol.

28 p. 21---23 (1971) 

・渡辺征夫，大喜多敬一:ガス状合酸素有機化合物の

ガスクロマトグラフィーによる分析大気汚染研

究 Vol.8 No. 3 p. 138 (1973) 

• y，庭辺征夫，大喜多敏一:大気中低級炭化水素各成分

濃度の時刻変動相互関係および各成分の発生源の

推定大気汚染研究 Vol.8 No. 5 p. 8，...，17 (19ミ

73) 

・中野欣嗣:環境大気中炭化水素の測定東京スモッ

グ花関する調査研究(第3報)p. 395，....，405 (1974) 

@野牛弘，倉科周介，鈴木重任，佐藤泰仁:大気汚染

物質の相関性について 空気清浄 Vol.8 No. 5 

(1970) 

• Altshuller， A. P. Lonnemarしもty.A. Sutterfield， 

F. D. and Kopczynski， S. L. :“Hydrocarbon 

composition of the Atmosphere of the Los 

Angeles Basin-1967'， 

Envir071. Sa Technol， 5， 1009-1016 (1971) 

• Stephens， E. R. and Burleson， F. R.“Distribu-

tion of Light Hydrocarbons in Ambient air" 

J. Au-. Pol. Cont Assoc. 19， 929-936 (1963) 

• Altshuller， A. P. and Bellar， T. A :“Gas chrom 

atographyic Analysis of Hydrocarbons in the 

Los Angeles Atmospherぜ'

J. Air. Po1. Cont. Assoc. 13(2)81--87(1963} 

• Pilar， S. and Graydon， W. F. “Benzene and 

Toluene Distributioll in Toronto Atmosphere" 

EnvIJ・oJZ.Sci. Teclzη01， 7(7) 628-631 (1973) 



東京衛研年報
Ann. Rep. Tokyo Metr. 

Res. Lab. P. H. 

25， 381 --384， 1974 

381 

鈴のラット学習能力に及ぼす影響

関 比 呂 伸 * 前 回 ヒ ロ 子 * 大井 玄*野牛 ヲムキ

Effect of Lead Acetate on Learning and斑emoryin Rats 

HIRONOBU SEKI*， HIROKO MAEDAヘGENOHI* AND HIROSHI YAGYUホ

Adult wister rats were fed lead acetate through their pregnant and lactating stage for 6 weeks. 

Nine week old male rats of their litter were examined as to learning and memory ability. 

No significant deterioration which might be caused by expose to lead in their ear1y life stage 

was noted， though the maximal dose of lead， which pregnant rats and their fetuses could tolerate， 

was glven. 

品者 E司

最近，産業内における重症の鉛中毒の減少はともな

って，自動車の排気ガスに含まれる鉛による大気汚

染，すなわちわれわれの生活，自然環境の汚染が問題

となっているトめ.

無機鉛・有機鉛の中毒症状としては種々あげられて

いるが5)， なかでもガソリンに添加されている四エチ

ル鉛は，生体への蓄積個所が脳l乙集中されやすいーへ

脳神経症状~5.10-12)呈する.

ヒトにおいて，知能，注意力の低下がみられた小児

には，異常に高濃度の血中鉛を含んでいたとの報告も

ある 13-15)

ζのことから，発生，成長の初期に過剰の鉛が生体

l乙侵入してくる乙とは，知的能力，情緒的側面におも

わしくない影響を与えるのではないかと危ぐせしめる

ものである.

そこで，妊娠したラットに出産可能な範囲で，でき

るだけ大量の鉛を投与し，乙の胎生期の鉛侵襲がラッ

ト学習能力，情緒性にいかなる影響を及ぼすかを観察

しTこ.

*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-l王u，

Tokyo， 160 Jaoan 

方法・材料

1. 出産可能な最大投与量の決定

予備実験としτ酢酸鉛 50mgPbjkgを約6週間強

制的経口投与し学習能力への影響をみた.その結果，

やや対称群の方が劣っていたが有意の差は認められな

かった.そ乙で投与量を酢酸鉛 100-700mg Pbjkg 

と増加して，出産離乳が可能な限界量を求めた.この

実験より，最大耐量は 500mgPbjkgであった.そ

乙で強制経口投与による悪影響を考慮してエサの中に

鉛を含ませて同様の効果をみたところ， 700mg Pbj 

kg (175 mg Pbj30 g Food)投与群では離乳不可能

であった.したがって離乳可能な 500mg Pbjkg(125 

mg Pbj30 g Food)群を鉛投与群とした.

2. 投与法

約3ヵ月齢のウィスター系，妊娠3日目の離ラヅト

28匹を 2 群氏分け，鉛投与群は12~， 酢目安鉛 125mg

Pbj3'O g Foodを含む飼料を妊糠3日目より出産後 3

週固まで約6週間与えた.対称群は16匹で普通飼料を

投与群と同期間投与した.

3. 動物

出産し離乳したラットは，投与群:親 2匹・仔11匹，

対称群:親 7~. 仔ヰ6~でした.生後 3 週目で離乳し

て普通飼料l乙て飼育し，生後60日目に投与群雄ラット

11~ (210::t14g体重)，対称群雄ラ γ ト15匹 (215土

24g体重〉を個別ケーツl乙移した.そして学習能力実
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験準備として体重が 1割減るように摂餌量を調節し

た.実験中も同様にコントロールした.

4. 学習能力実験

情緒性テストのために OpenField Test (東大文

学部心理学教室の変法〉を用いた.ζの装置は高さ30

cm， 90cm四方の箱で 3分間自由歩行させ①内部滞

在時間，②内部 Unit数，①内部 Unit率，①内部速

度，⑦1Jl:糞回数，@放尿回数を観察した.

知能テストのために逆転学習(上記向変法〉を行な

った.乙の装置はT迷路で，予備訓練の後l乙左右どち

らかの目標箱を選択させ，翌日逆方向の目標箱l乙10回

行くまで試行させる.次の日，また逆方向をプラスに

して連続 5試行プラスになるまでくり返して行なう-

R1.乙れを R5まで行なう. もう一つのテストは，

Rabinovitch-Rosvold Test16) (R四 R-T)で， 予備訓

練の後に12種の迷路問題を遂行させて，①各テスト問

題の合計失点数，②各テスト問題の合計走行時間数，

① 1失点当りの秒数，①各テスト問題の合計無失点回

数を調べた.

5. 統計処理方法

得られた結果は， T検定:Open Field TestとR.

-R.T，カイ 2乗検定:逆転学習，により統計処理し

Tこ.

結 果

1) Open Field Test 

投与群 対称群 危険率

①内部滞在時間: 166士70乱〉 102土38 Pく0.05

②内部Unit数: 45土14 54土26 N. S. b) 

①内部Unit率:0.26土0.08 O. 25::t0. 09 N. S. 

④内部速度 : 0.30土0.12 0.50土0.15 P<O.Ol 

⑤排糞回数 0.8士2.3 O.6::t1.8 

@放尿回数 : 17土8 17土10

a) : mean土S.D.

b) : No Significant difference 

2) 逆転学習

11 

N. S. 

N. S. 

R 1 :投与群

対称群 14 X2ご 0.97

25 

I 
R2: 投与群 I6 : 5 I 11 

対称群 I7 :7 I 14 X2=0.40 

R 3 :投与群

対称群

R 5 :投与群

対称群

11 

14 X2=1.18 

25 

11 

14 X2=4.66 

25 

X2(1， 0.05)=3.84より， R 5のみ有志:差あり

3) R-R-T 

投与群 対称群 危険率

①合計失点数 114土28日) 130土23 N. S. 

①合計歩行時間数: 636::t79 586土129 N. S. 

①失点当りの秒数: 5.8::t1.0 4.6土1.3 P<0.05 

@合計無失点回数:17. 2::t7. 2 16.0土4.7 N. S. 

考察

500 mg Pb/kgという胎仔が耐えうる多量の鉛を投

与したにもかかわらず，学習能力実験において投与群

と対称群との聞に有意の差は認められなかった.

これより考えられるのは，第 1!こ実際，鉛が母親よ

り仔へ移行したかどうかで、ある.

ヒトにおける鉛の胎盤移行について初期の研究は，

Kehoe等17)や Thompsett等18)!乙よってなされてい

る.最近では， Barltrop等は妊娠期比胎児へ移行す

るζ とを確認したが，妊娠期の各時期比より胎児への

蓄積部位が異なるのではないかと指摘している 19).更

にMcClain等は，ラットとマウスを用いて無機鉛が胎

盤通過することを認めm，そして有機鉛についても同

様の知見が得られたと報告している 21) また， Miclト

aelsonは，分娩直後の母:ラヅトlと酢酸鉛を与えたと

ζろ， ミルクを通して生後21日齢仔の脳lζ対称群の90

倍の蓄積がある乙とを認めている 22) 一方，大森は，

四エチル鉛と酢酸鉛を向量投与した結果，脳への蓄積

量は四エチル鉛の方が約1.4倍多いととを示したの.

箆l乙われわれのデータでは， 100， 200， 500 mg Pb 

/kgと各投与量l乙対応して，血中鉛，0 ALA-Dの活

性度は変化しており，確実に仔へ移行していることが

認められた.

第 2番目l乙，脳の病理組織学的変化はどうであろう
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か.

学習能力実験終了後，断頭して脳を摘出して病理組

織標本作製中で，したがってわれわれの実験に使用し

たラット l乙ついては不明である.

文献によれば， Rosenblum等は， 炭酸鉛 1%含む

エサを出産直後i乙競マウスi乙与えたならば，新生仔i乙

種々の神経病理学的変化を生じたと報告している 23)

また， Pentschew等も同様にして，脳疾患を認めて

いる24)

Brown等は，酢酸鉛100mgPb/kgを生後 8日目，

3 • 5週目l乙3，...， 4日間連続投与して， Water-Maze 

と Shuttle-Boxを使い学習記憶能力を調べたが， 運

動機能傷害を示したにもかかわらず有意の差は認めら

れなかった25) また，四エチJレ鉛を成長したラヅトl乙

5， 10， 15， 20 mg/kg投与し簡単な T迷路の実験を

行なったが，運動機能失調や情緒不安定という明らか

な神経症状にもかかわらず，学習能，記憶力などに代

表される大脳機能l乙影響は認められなかった26)

一方，病理組織学的変化が認められないが，塩化メ

チル水銀投与ラット l乙情緒性の変化，学習能力の低下

がみられたという Post等の報告もある27)

以上の結果から，病織組理学的な脳変化と実際の学

習記憶能力とは必ずしも一致しない乙とを示唆してい

る.

第 3番目l乙，乙れ等の心理学実験において，ラット

が鋭敏な変化を示す動物であるかどうかの問題があ

る.

実験動物として，習慣上ラ γ トやマウスが多く使わ

れている.しかし，ラットという動物種は，あまりに

も頑強な生命体のために多少の脳損傷をうけても行動

や学習能力に変化がないという前記の報告を信ず、れ

ば，敏感な機能試験には不適当ではあるまいか.ま

た，実験動物としての行動の均一性の点からも疑問が

ある.すなわち，われわれの一連の 4回にわたる実験

に使用した対称群のラヮトの成績を比較した結果， F 

検定で有意の差が認められた.つまり，同じ対称群で、

さえもかなりのバラツキがある乙とは，行動の解析を

行なう対象としての価値を疑しめるものではあるまい

か.

要約

妊娠期・!浦乳期の約 6週間通じて妊娠ラヲト l乙酢酸

鉛を投与し，仔の学習能，情緒性への影響を観察し

?こ.

投与された鉛の量は，母ラタトが出産を行ない離乳

まで育仔するほぼ上限の量であるにもかかわらず，有

意の学習能力の低下ないしは情緒性の変化は認められ

なかった.乙の乙とから，ラットの心理学実験動物と

しての性格について論じた.

付記

(本研究は昭和48年度当研究所ヨ究課題「鉛中毒lζ

関する臨床検査および研究Jとして実施したものであ

る〉
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DDTのマウス液性免疫機構への影響

瀬戸 博*大井 玄~tご湯目チ1) 雄*福田雅夫宇野牛 弘本

Effect of DDT on Humoral Imrnune Responses in Mice 

HIROSHI SETOペGENOHI*， KUNIO YUNOMEヘMASAOFUKUDA* 

AND HIROSHI Y AGYU* 

Effects of p-ρ， DDT on the mouse humoral immune response were studied by means of hemolytic 

plaque forming cell assay. A short-term oral administration (2.75 mg/kg/day， 27.5 mg/kg/day for 5 

days) suppressed development of indirect PFCs in the primary response. 

On the other hancl a long-term administration (5 ppm， 50 ppm for 12 weeks) causecl rather distinct 

recluction in both clirect ancl inclirect PFCs in the 50 ppm group. 

Possible mechanisms for this observation were cliscussecl. 

1.緒 写ユ

DDT (clichlorocliphenyl trichloro ethane)は，

BHC(l， 2， 3， 4， 5， 6-Hexachlorocyclohexane)ととも

に有機塩素系農薬の代表的環境汚染物質である.その

生体影響については，肝の薬物代謝を促進すること町

中枢神経系を障害する ζ と2，3)，第二次性微の抑制4)な

どが知られているが免疫学的影響はほとんど調べられ

ていない.Wassermannら5)は，ウサギを用いて飲水

の中氏200ppmの p-p'DDT (1， 1， 1-trichloro-2， 2 

bis(p-chloropheny 1) ethane Jを38日間与えたととろ

Sarmonella typhi le対する 7S gammaglobulinが

有意に減少すること，また Gabliksらのは， DDTを

10......20 mg/kg前もって投与しておいたモルモットは

ジフテリア毒素に対するアナフィラキシーショヅクが

有意lこ減少することを報告した.液性免疫機構への

DDT干渉lこ関する Wassermannらの観察は比較的

非特異的であり，かっ感度の低いものである.われわ

れは p-p'DDTを短期間および長期間マウスl乙投与

*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

160 東京都新宿区百人町3--24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

し，抗原接種後，牌臓中l乙出現する抗体，1f.生細胞を直

接的lこ観察し結果を得たので乙 ζlこ報告する.

2. 材料および方法

1) 動物， 6;1N齢 ICR雄性マウス，問自本クレア

より 4-5;Jiil齢のマウスを購入し 1--2週間馴化させ

たもの

2) 抗原， ヒツジ赤血球(以下 SRBC と略す)，

Alsever 1夜で処理したヒツジ保存血液(日本バイオテ

スト研究所〉製を生食で3回洗浄し，約1/10の生食懸

渇液とした.

3) p-p' DDT ~掬東京化成工業試薬特級

4) p-p' DDT の投与方法

a. 短期投与実験 t-p'DDT をサラダ油 lこ溶解

し， 0 mg/kg/day， 2.75 mg/kg/clay， 27.5 mg/kg/ 

clayの3種類の量を連続 5日間経口投与した.

b. 長期投与実験 p-〆DDTを飼料中に均一lこ混

入させ， 0 ppm， 5 ppm， 50 ppmの添加量となるよう

調製した実験飼料を12週間マウスに投与した.

5) 免疫 短期経口投与実験では， 5日間投与後，

翌日乙，また長期投与実験で、は12)1N~ Iこ4x108個の

SRBCを腹腔内 (i.めに接種した.二次反応を観察

るすため第2回目の接種を同様の方法で10日後lこ行な

った.
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Effect of 1トp'DDT administration Table. 1 
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Table. 2 Effect of short-term ρーρ，DDT administration on the humoral immune responses 

I. Direct PFC 

No. of Plaque-forming Cells/1 x 106 Spleen Cells 

Days after antigen p-p' DDT Dose x 5 days 

o mgjkgjday 2.75 mgjkgjday 27. 5 mgjkgj day 

545 a 500 929 

1127 276 1152 
Primary response 

535 956 613 

403 438 625 
3 

653 土280b 542 土252 830 ::1=225 

1947 2369 2578 

2174 2739 2623 

2972 2389 2342 

2686 2900 1886 
4 

2445 土405 2599 土278 2357 ::1=292 

1147 1852 1189 

1865 1644 1165 

1623 1294 1333 

1088 1540 827 
5 

1431 土325 1583 十 201 1129 土186

397 271 262 

498 403 545 

331 189 374 

502 494 337 
6 

432 ::1=72 339 士117 379 +104 

278 325 382 

330 333 335 
Secondary response 526 294 201 

358 255 304 
12 

373 土93 302 こと31 306 土67

946 675 551 

434 1000 603 

590 975 240 

578 566 868 
13 

637 土189 804 土188 566 土223

218 260 610 

269 1059 440 

382 298 837 

309 255 335 
14 

295 ::1=60 468 土 342 555 土190

a : Each value represents a pool of five spleens. 

b : Mean 土 Standarddeviation 
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Table. 3 Effect of short-term p-j.〆DDTadministration on the humoral immune responses 

II. Indirect PFC 

No. of Plaque-forming Cells/1 x 106 Spleen Cells 

Days after antigen p-p' DDT Dose x 5 days 

o mgjkgjday 2.75 mgjkgjday 27. 5 mgjkgj day 

401 a 393 757 

417 398 706 
Primary response 

419 701 517 

378 338 389 
3 

404 ::t16b 458 ::f:143 592 +148 

962 817 1536 

639 1083 1940 

1361 1059 1899 

1809 2046 1452 

1193 土438 1251 土471 1707 土225

3434 3422 2127 

4667 3155 1551 

2744 1507 1631 

2971 2325 1529 
5 3454 土743 2602 ::f:751 1709 土244

556 594 279 

699 444 425 

542 455 557 

681 810 329 
6 

620 土71 576 +148 397 土106材

856 683 699 

857 690 427 
Secondary response 

1023 730 481 

983 553 617 
12 

930 士75 664 土67~:1 532 土108*1

2644 1483 1695 

885 2325 1752 

968 1923 817 

1772 1838 2248 
13 

1567 土711 1892 ::t299 1628 土515

1747 1646 3037 

1375 1762 2764 

2029 1786 2904 

1393 907 2083 
14 

1636 土271 1525 土361 2697 土367*1

a : Each value represents a pool of five spleens 

b : Mean 土Standarddeviation 

*1 : Significant ρ豆0.01

ネ2: Significant p豆0.05
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Table. 4 Effect of long-termρ-p' DDT administration on the humorl immune responses 

1. Direct PFC 

No. of Plaque forming Cells/1 x 100 Spleen Cells 

Days after antigen Addition of p-t' DDT in diet 

Oppm 5ppm 50ppm 

248a 421 273 

387 539 166 
Primary response 328 245 144 

201 199 287 
3 291 土72b 351 土137 218 土63

3091 3577 980 

3340 2301 2469 

3503 1814 1141 

3247 3116 1682 
4 

3295 土149 2702 土687 1568 土582ネ1

2476 1678 1429 

1500 580 942 

2173 1143 1884 

1421 1387 1326 
5 1892 土446 1197 土403 1395 土336

813 697 392 

524 692 328 

301 439 710 

526 650 374 
6 541 :t182 620 土106 451 土151

166 319 268 

197 260 309 
Secondary respone 

445 180 172 

339 396 385 
12 

287 土113 289 土79 283 土77

513 442 727 

534 502 766 

648 668 330 

610 160 169 
13 

576 土55 448 土183 498 土255

266 473 254 

203 371 332 

210 513 318 

348 498 225 
14 

257 土58 464 土55 282 土44

a : Each value represents a pool of five spleens 

b : Mean土 Standarddeviation 

牢1: Significant P豆0.01
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Table. 5 Effect of long-termρーρ，DDT administration on the humoral immune responses 

][ . lndirect PFC 

ぬ ofPlaque-fonning Cells/1 x 106 Spleen Cells 

Days after antigen Addition of ρ-p' DDT in diet 

Oppm 5 ppm 50ppm 

88a 260 231 

226 489 177 
Primary response 

287 438 269 

266 647 230 
3 

217 土77b 458 土138 227 土33

1828 1827 474 

2090 1200 1781 

2230 1509 891 

1883 2892 1048 
4 

2008 +161 1857 土637 1048 土472~<1

2103 1318 754 

1654 357 1117 

1379 869 1424 

989 970 1411 
5 

1531 土406 879 土344 926 土540

1831 1114 1117 

1622 990 932 

1687 1030 1017 

504 1123 924 
6 1411 ::t529 1064 ::t56 998 土78

392 901 438 

676 335 441 
Secondary response 604 418 227 

618 873 585 
12 573 土108 632 土257 423 ::t128 

1679 832 1797 

1318 806 1554 

1505 1558 

1042 1026 675 
13 

1386 土236 1305 ::t409 1342 土482

2371 1652 645 

1026 479 1850 

1052 3494 1932 

991 1183 1513 
14 

1360 十 584 1702 士1116 1485 土510

a : Each value represents a poolごoffive spleen 

b : Mean土 Standarddeviation 

中1: Significant p豆 0.05
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6) 抗体産生細胞の検出方法 乙の目的のために

日emolyticplaque formation technique7)の改良法8)

を用いた.免疫後 3日開， 4日自， 5日目， 6日目，

12日目， 13日目， 14日目にそれぞれ毎日 1群20匹ず

つ殺し (cervicaldislocation)牌をとり出し 5個ず

つまとめた (nこの， 牌細胞をていねいにほぐしだし

メッシュを通してイーグル MEM培i也氏懸溺し遠沈

洗浄した.細胞数を測定して適当な濃度比調整し，

Cunninghan法8)により溶血斑形成細胞(以下 PFC

と略す〉を算定した. (Direct 19 S PFC)別l乙7S抗

体産生細胞を観察するために山羊抗マウス 7Srグ

ロブリン血清 (HYLAND，CALIF， U. S. A) を1: 

50の希釈液として用いた. (Indirect PFC) 

牌細胞懸渇液0.40ml (Indirect法では，上記の抗

血清を 0.04ml含む)と SRBC の 1: 1イー夕、、Jレ

MEM 培地懸濁液0.05mlと1: 1希釈の補体(モル

モット・東芝化学工業製)0.05 mlを 370C10分間加

温し，よく混合してからカニンガムチェンパー(高橋

技研製)t乙注入し， 370C 1時間 Incubateした.

PFCの算定は，肉眼的に行ない 2枚のプレートの

平均値を計算し牌細胞106個あたりの PFC数として表

現した.

3. 実験結果

1)ρ一〆 DDT投与による体重およびリンパ系臓

器への影響

Table. 1 tc:.示すように， 短期投与および長期投与

とも体重，牌，胸腺の重量lこjJ-p'DDTの影響はみ

られなかった.

2) p-p' DDTの短期経口投与による一次および

二次免疫反応への影響

jJ-〆DDTの LD50 の 1/10量および 1/100量を;毎

日5日間投与した後の抗体産生能を調べた結果をFig.

1および Table2， 3 fこ示す. 19 S抗体を産生してい

るとみられる DirectPFC値は，いずれの投与群に

おいても有意差がない.しかし 7S抗体の産生をも含

めた IndirectPFC (Fig. 1， Table. 3) において

は， 5日自に DDT投与により抑制される傾向が認め

られた.ω豆 0.05)

3) p-p' DDTの長期経口投与による一次および

二次免疫反応への影響

p-p' DDTを飼料中l乙5ppm および50ppm添加

し12週間与え続けた後，抗体産生能を調べた結果を

Fig.2および Table.4， 5 f乙示した. 短期経口投与

の結果と異なり， Direct PFC においても顕著に抑制

が認められた. (50ppm投与群のみ 4日日比コント

ロールl乙対して47.6% jJ豆 0.01で有意〉

Indirect PFC においても同様の傾向がみられた

が， 5ppm投与群では，いずれの場合においても影響

がみられなかった. また二次免疫反応においては，

p-p' DDTの影響は観察されなかった.

4. 考察

p-p' DDTの投与により SRBCfc:.対するマウスの

液性免疫反応、が低下する乙とを牌細胞中の PFCを算

定することにより直接的に観察した.われわれのこの

実験結果は， 200ppmの ρ-jJ'DDTを飲水中lこ混入

させ38日間飼育したウサギが SarmonellatyjJhi t乙対

する 7S gammaglobulinと血清抗体価が有意に減少

し5にまたラットで卵アルブミンl乙対する血清抗体価

と gammaglobulin分画が有意に減少するのという

Wassermannの報告と一致する.

一方， GabliksG)らはアナフィラキシーの発現は，

DDT tc:.より抑制されるがひフテリア毒素に対する血

球凝集素価には，有差の差がみられなかったと報告レ

ている.

乙のような対立は，異なった動物種や実験条件によ

るものと考えられるが，一つには DDT投与による副

腎皮質ホルモンの代謝が相異する結果，免疫反応にも

それが影響を及ぼすことも推察される.

副腎皮質ホルモンは， リンパ球i乙直接的障害作用が

あり 10)，ライソゾーム膜を安定化させ，細胞の反応性

を低下させるなどの働きがあり 11)，ζれらの作用機序

によってリンパ球の機能抑制12，13)があると考えられ抗

体の産生を抑制する乙とが知られている.

DDTおよびその誘導体は，肝中のステロイド加水

分解酵素l乙作用し仏15¥副腎皮質ホルモンの代謝を

促進する 16)ζ とが知られている.なかでも p-p'DDT 

(1， l-dichloro-2-(p一chlorophenyl)-2-(oωchloroph-

eny 1) ethane Jは副腎の腫蕩のための化学療法剤とし

て用いられてきた17-19)ものである.

乙の面から， DDT により抗体産生への抑制が少な

くなると考えられるが，我々の成績は，そのような機

構が必らずしも優勢的ではない事を示唆している.

乙の他， DDT による発ガン性の議論についても対

立した見解がある 19，22¥

われわれの得たわず‘かな実験結果からだけでは，

DDTの免疫機構への干渉について確定したことはい

えないが少なくとも微量の DDTを長期間摂取する乙

とにより生体防御機構をも含めた生理機能のバランス

を乱す乙とが大いに懸念、されるのである.
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河川および井戸水中の有機物の分析法ならびにその含有量に関する

研究「第 1報JGC-MS法による水道水中の有機物の向定

森田昌 1iJ!x_*中村 51-*三村秀一*

An Investigation on Analytical Method and Evaluation of Organic 

Mattel's in River and稿TeHWater(Pal't n )Indentification of 
Organic I¥Iaterials in Tap Water Gaschromatography 

斑assspectl'o盟 etry

MASATOSHI MORITAヘHIROSHINAKAMURA* AND SHUICHI MIMURA* 

Organic materials were searched in tap water and analysed by means of gaschromatography-mass 

spectroscopy. 25 chemical species were identified. Methodology is discussed in detail especially on 

the contamination during the condensation. 

I 緒 論

水道水中l乙溶存する有機物についてはほとんど未知

のまま残されてきた.水道水の原水てゃある河川水の汚

染はますます激化い水道水自身の有機物による汚染

は激しくなっているものと推定される.実際，最近l乙

なって異臭水などが給水されているし，また溶存有機

物l乙消費されてしまうために塩素添加重は著しく増大

している.にもかかわらず，有機物の分析がほとんど

行なわれてこなかった理由は主として，適当な濃縮法

と高能率の分離手段が開発されていなかったためであ

る.最近になってガスクロマトグラフィーマススペク

トロメトリーによる分離同定が一般化し， 乙れによ

り，かなりの道が広けてきたことは事実である 1-4)

しかしながら，下水等の高濃度の汚染水ならばともか

く，水道水のように比較的清浄な水については，操作

上の汚染が極めて深刻な問題であり，その方法につい

ては未解決の状態にある.本研究は水道水中の未知物

質を同定するための基本的な方法を確立しようとした

*東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ホ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku帽ku，

Tokyo， 160 ]apan 

ものである.

I 試薬と機器

1--1 試‘薬

エーテノレ 特級試薬 (18l缶入りを l回目は水酸

化ナトリウムと共l乙蒸留し，次いで2回目

は， リチウムアルミニウムハイドライドと

共l乙蒸留した.

活性炭 ガスクロ用充てん剤として販売されてい

る Carboshieb⑮を使用

塩 酸特級塩酸を蒸留して使用

無水硫酸ナトリウム 市販特級試薬を 200

。C2時間焼成

硫 酸特級試薬をそのまま使用

1-2 質量分析器

ガスクロマトグラフィーマススペクトロメーター島

津 LKB9000 

E 実験と結果

1II --(1)水道水中の低沸点化合物の検索

直一1ー(1)濃縮法

水 IIをフラスコl乙入れ 400CfC加温しながら純窒

素ガスをパブリングさせる. (装置は図 11こ示す。〉純

窒素ガスはあらかじめドライアイスーエタノールで、冷

却された活性炭カラムを通過させることにより，不純
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ボ 次報で詳しく検討している.またクロマトグラムは，

二 大気のクロマトグラムと， No. 9， No. 11のピーク

を除いてかなりよく一致しており，水質汚濁と大気汚

染は揮発性物質l乙関しては密接な関係があることが示

editE dJyice Soda lime water Bath dry ice 

ethanol ( 4 0 'c ) ethanol 

図 1 気化濃縮法

物の混入を防ぐ.窒素ガスと共l乙揮発してきた成分は

途中 Sodalime管で水分を除去され， ヵコサンプラ

ーに導かれる.ガスサンプラーはドライアイスーエタ

ノーノレまたは液体酸素で冷却され，水道水中の低沸点

化合物は乙乙でトラップされる.次いでガスサンプラ

ーを力口製lしガスクロマトグラフィーマススペクトロメ

ーターに導入された.

]I -1-(2) GC-MS条件

カラム TCP25% on Chromosorb W A W D 

MCS (80/100)， 3 mx3世

カラム温度 400→900 (毎分50昇温〉

検出器全イオン検出 器 (T1 C) 

キャリヤーガス ヘリウム

キャリヤーガス流量 30ml/min 

質量スペクトルは70eVのイオン化電庄で測定.

]I-l-(3) 結果

得られたガスクロマトグラムとそのピークの同定を

図 21e示す.カラムは分離は十分良好であり，いくつ

かの物質が同定可能であった.興味深いのは塩素系溶

剤が多く観察されていることであり， ζれについては

9 11 

され7こ.

]I-2 中沸点化合物

]I-2-(1) 濃縮法

試水 500ml Ie::'蒸留塩酸 2mlを加え， 乙れに再留

エーテノレ150ml， 100 ml， 100 mlで3回抽出し， 抽

出j夜を合わせて，無水硫酸ナトリウムで脱水する.乙

の液を 30μJまで KD濃縮器でj尉惜し， GC-MS I乙

打込む.

亜-2-(2) GC一斑S条件

カラム TenaxGC⑮ (60180) 2 m x 3仏

カラム温度 500→2000C毎分 70C昇温，

検出器 TIC

キャリヤーガス ヘリウム

キャリヤーガス流量 30ml/min. 

質量スペクトルは 70eVのイオン化電圧で測定

]I-2ー(3) 結果

この成分は水道水中には最も多く合まれており，ガ

スクロマトグラフィーによる分離が不十分であった.

図31eは，マススペクトル中の分離し易い成分だけが

回定吉れ記載されている.低沸点成分の一部が重複し

てクロマトグラム上にみられる.

]I-3 高沸点成分

]I-3ー(1) 濃縮法

中沸点成分と同様な溶媒抽出法によった.

ASSIGNMENT 

1 unknown 

2 Hexane 

3 unkown 

4 Hexene 

5 Di chlorometh阻@

6 C.H，o 

7 Methylchloroform 

8 unkown 

9 Chlorofor回

10 trichlorethylene 

11叩 kown

12 Toluene 

13 tet rachloroethylene 

14 Xylene 

図2 水道水中の揮発性成分
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1 

Assignment 
1 Chloroform 
2 Ethylacetate 
3 Benzene 
4 Benzene十

Trichloroethane 
5 Trichloroethane十

Carbontetrachloride 
6 6 Tetrachloroetylene 

7 Ethylmonochloroacetate 
8 Cresol 
9 Naphthalene 

図3 水道水中の中沸点成分

1[ -3-(2) GC-MS条件

カラム OV-1(29のonChromosorb W A 

W DMCS (60/80) 2 m x 3ゆ

カラム温度 1500C→2500C 毎分 50C昇温

その他の条件は1[-2-2と同じ

1[-3ー (3) 結果

ζの成分は比較的単純で主なピークは四つしかな

い.ζのうち二つはフタル酸エステルである. Peal-王 1

は m/e=220t"C.基準ピークをもち汐ブチルヒドロキ

シトノレエンと推定された.混入源は不明である Peak

4はスクワレンであり，本物質は天然物として自然界

2 

iζ遍く存在している.ガスクロマトグラフィーでフタ

ル酸エステルの分析を行なうと，水試料では通常観測

される成分である. (図 4)

1[-4 イオン交換樹脂吸着成分

亜-4-(1) 濃縮法

アンバーライト IR120 B (20倍量の 2N塩酸で洗

浄〉をつめたカラムに水道水を通し， 2N塩酸で溶出

させる.i容離j夜をエパポレーターで蒸発乾回し， ζれ

にアルカリ j夜(6NNaOH)を力日えてエーテノレで、t由出.
抽出液を濃縮し， GC-MS i"C.打込む.

Assignment 
1 2，6-Dibutyl-p-cresol 
2 Di (n-butyl) phthalate 
3 Di (2-etyhlhexyl) phthalate 
4 Squalene 

図4 水道水中の高沸点成分
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図 5 水道水道のイオン交換樹脂濃縮成分

]l -4-(2) GC-MS条件

GC-MS条件は][-2-2と同じ

]l-4ー (3) 結果

得られたクロマトグラムをその物質の同定と共l乙図

51乙示す.いくつかの化合物が同定されたが，乙れら

が全て水道水l乙由来するものであるかは不明である.

たとえばモルフォリンはイオン交換樹脂からの Con-

tam.inationである可能性が強い. 本iJ討:宿法の乙の欠

点はイオン交換樹脂の精製困難さにある e

N 考察

GC-MSを用いて飲料水中の未知有機物質を把握

していこうという試みは最近急速に一般化してきた.

ζの方法の困難さは試料の濃縮法とガスクロマトグラ

フィーの分離効率の惑さにあり，特l乙水道水のように

清浄な水については困難きが大きい.

マススペクルメトリーは高感度ではあるが， GC-

MS導入Kより明確なスペクトルを得るためには 0.1

μgの試料が必要である.試料溶液 10μtを投入する

として，試料溶液は最低 10ppmの濃度をもたねばな

らないことになる.水道水は極めて不純物は少なく，

フタノレ酸エステルの如き一般的な汚染物質でも数ppb

の orderである.今実験計画として 1ppb以上含有

されている有機物を追跡同定しようとすると(乙れは

1日摂取量として 2μg 程度比相当する)， 1万倍の

濃縮が必要となる. ζの濃縮を操作上の汚染なくして

行なわせる乙とは極めて困難である.濃縮法とレて最

も一般的な方法は吸着剤1引を利用する方法と溶媒抽

出法3)である.

吸着剤としては，活性炭1¥ アルミナヲ シリカゲ

Jレ，イオン交換樹脂， 合成高分子山〉などが知られて

いる.実際例として報告されている例では，ツュネー

ブ、湖の水を活性炭吸着により濃縮し GC-MSで70数

種の有機物を同定している. この実験のBlankにつ

いての記述はない.著者らは乙の方法を追試したが，

実験は失敗した.すなわち Blank実験で30数種の，

Peakが確認され， 実際の水道水を通して得られたク

ロマトグラムはこの他にわずかに 5Peal王しか確認さ

れなかった.乙の操作上での汚染は主として活性炭か

らくるものと考えられたが，活性炭の精製は困難であ

っ?こ.

またわれわれのイオン交換樹脂を用いた濃縮法の結

果も分析に不正確な情報を与えている.すなわちイオ

ン交換樹脂の精製困難さから，得られたクロマトグラ

ム上の Peakが水道水由来のものであるか，途中の

汚染の結果であるかがはっきりしない.したがって吸

着剤を用いて濃縮する場合，吸着剤の徹底的な精製が

必要であり，乙れはしばしば最も国難である.また吸

着剤は大気からも速やかに汚染物質を吸着していくの

で清津な空気の実験窓の設計が必要となる.

ζれに対して溶媒拍出法は溶媒が精製しやすいとい

う利点、がある.溶媒類は蒸留をくり返すことによりか

なりきれいになる.たとえば特級エーテノレ中にはしば

しば 10ppmを超えるフタル酸ジブチルが合まれて

いるが，ヴィグリュウ精留管をつけての 1回蒸留によ

り， 100 ppb以下にまた再蒸留により 0.1ppb程度

にまで下げることができる.もう少し沸点、の近い化合

物の除去は困難になるが， 1ppb以下l乙押えることは
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多くの場合可能である.この種の汚染の影響は抽出溶

媒の量を水の量j乙対して少なくすることにより低下さ

せられ，水l乙1ppb以上含まれている物質はこの方法

で濃縮できょう.乙の場合も大気成分からの混入は重

要な問題であり，実験を精密化するためには完全な清

浄空気室が必要である.

揮発性物質の同定のための基本的方法は本報で記述

した方法でよいと思われる.本法において最も重要な

乙とは，市販の窒素純ガスがかなり汚染されているこ

とである.乙の汚染物質はドライアイス温度(ー780C)

または液体酸素温度 (-1830C)に冷却された活性炭

層を通過させることにより取り除くことができる.

ガスクロマトグラフィーの分離能を上げる乙とは特

に中沸点化合物の検索l乙は必要であった.今回の実験

ではGCの分離の悪さのために有意義な結果は得られ

ていない.今後キャピ?ラリカラムを用いた実験が必要

である.

同定された物質群の水質汚濁についての意味は現在

のと乙ろ不明である.乙れらは今後一つ一つの各物質

の定量実験を通じて明らかにされていくであろう.

付記

(本研究は昭和48年，当研究所の研究課題「河)11およ

ひ、井戸水中の有機物の分析法ならびにその含有量に関

する研究Jとして実施したものである.本研究費の一

部は研究企画調整室から載いたものである.
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河川水および井戸水中の有機物の分析法ならびにその含有量に

関する研究「第盟報J一塩素化脂肪族炭化水素による環境汚染

森田昌 f~J.* 中村 5kド 三 村 秀 一 *

An Investigation on Analytical斑ethodand Evaluation of Organic 

Matters in River and Well Water CPart III) Environmental 

Polluiion by Chlo:rinated AHphatic Hydrocarbons 

MASATOSHI MORITAヘHIROSHINAKAMURAヰ ANDSHUICHI MIMURA * 

Chlorinated aliphatic hydrocarbons were surveyed in several kinds of waters collected at Tokyo 

metropolitan area. A new convinient method was presented for the microanalysis of these materials. 

Tap water contained higher level of chloroform than its precurser. Chlorinated hydrocarbons were 

detected in the rain and snow falled in Tokyo area suggesting a c10se correlation between water 

pollution and air pollution. 

I 忠告 志4
日間

前報において塩素系炭化水素頴が比較的高濃度比水

道水中に合有されている ζ とが明らかになった.乙れ

らの物質の131境汚染の実態を明確lこするため，東京都

内の水，大気について分析を行なった.

I 実験

lI-l試薬

牒準物質となるクロロホルム， トリクロノレエチレ

ン，テトラクロルエチレンはいずれも特級試薬をその

まま使用. i古hlのエーテルは怜[手汲試薬l乙LiAIH4を添

加して再官.メタノー jレは!I寸級試薬をそのまま使用.

1I-2大気の分析

注射器!こ 5mlの空気を吸入し， ζれを直接ガスク

ロマトグラフィーに打ち込む.検量線はクロロホル

ム， トリクロノレエチレン，テトラクロルエチレンそ~1，

ぞれ 0.1μ1jl 合有せるエーテノレ溶液を作製し， 乙れ

をGCIこ注入して作製した.

I-37]<.の分析

*東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160 東京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

試水 5μJまたは 10μJをガスクロマトグラフィー

にi直接注入する.検量線は以下l乙述べる綜準抗を用い

て作製した.

標準原液特級メタノーノレl乙クロロホノレム， トリクロ

ノレエチレン，テトラクロノレエチレンをj容かし， 50μljl 

の濃度の溶液を作製する.

標準i夜蒸J3水をゆるやかに沸騰させ，ガスクロマト

グラフィーに注入して，クロロホルム等lこ相当するピ

ークがなくなったのを確かめた後 100mlの酸素ピン

Kとり，冷蔵庫で冷却する.冷却後，乙れに 20f.1lの

標準原被をマイクロシリンジで注入し，ふた壱してよ

く振り混ぜあわせる. 本溶液は 0.1μl/lのクロロホ

ノレム， トリクロルエチレン，テトラクロノレエチレンを

合有する.

1I-4ガスク口マトグラフィー

ガスクロマトグラフィーは島津 4BMPFEの機種

を使用し，使用条件は以下の通り.

カラム TenaxGC (60/80) 2 m X 3ゆ

カラム温度 1350 

キャリヤーガス N2 

流速 60ml/min 

2500 

検出器温度 2500 
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標準液

水道水

下水

図 1 水試料のガスクロマトグラム

検出器 Nis3 を用いた ECD

検出器感度 1X102 

レコーダー速度 5mm/min 

E 結果

図 11乙典型的なガスクロマトグラムを示す.

][-1大気試料

衛研戸外の大気は1974年 2月で表 1の結果を与え

た.一般的にはクロロホノレムが高い値を示している.

直-2雨水，雪

衛研の屋上l乙1973年10月から1974年 3月までに降っ

た雨および、雪について分析した結果は表 11[.示されて

いる.都心l乙降った雨や雪の中l乙微量ではあるがクロ

表 1 空気，雨水，雪の中の塩素化炭化水素類
本検出限界は各成分とも 1μl/l

試料

空気 (μg/m3
)

雨水 (μl/l)

雪 (μl/l)

ロホルムが検出された ζ とは興味深い.

J.[-3井戸水

1.2 

1 

検出せず

井戸水の分析結果を表 21乙示す.深井戸および非汚

染地域の井戸水にはこれらの物質は検出きれない.浅

井戸の多くからは雨水と間程度のクロロホノレムが検出
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された.工場の近辺の井戸からは極めて高い値がいく

つか検出された.乙れらの場合，工場使用量の多いト

リクロノレエチレン，テトラクロルエチレンが異常値を

示し， クロロホノレムはほとんど変らなかった.またメ

チルクロロホルムの異常値を示し (lppm以上〉た井

戸水(メッキ工場付近〉もあった.

][-4河川水

多摩川の 3地点で、の水の分析結果を表 31乙示す.上

表 3 多摩川の河川水中の塩素化炭化水素

大丹波

是政

関戸

検出せず

8 

4 

流では水は大変清浄であるが是政橋，関戸橋付近では

かなり汚染されてきているととがわかる.

][ -5水道水(家庭蛇口水)

地下水系水道水からは未検出.都水道局供給の他の

虫色口オくからはかなり高濃度のクロロホルムが検出され

た. (表 4) トリクロルエチレン，テトラクロルエチ

レンの濃度は最大 2〆/lであり， 河川水の汚染J乙比

較して，かなり低い値である.

表 4 水道水中の塩素化炭化水素

I，_ _ _ ~L..' ，1トリクロノレエjテトラクロルlクロロホノレム1-:'，/:. -'--1 
水系別 1/ ~(μijì) V ~Iチレン |エチレン

l I  (μl/l) I (μl/l) 

地下水系1 検出せず l 検出せず!検出せず

K浄水場系I 79 11 1 

H 11 

A 11 

N 1; 

平 均

に
U

n

u

n

U

1

i

R
U
Q
U
F
L
O
S佐

9

0

0

h

ゲ

1 

検出せず

2 

JlI-6下水

都内各下水処理場の流入下水と処理下水中の塩素系

溶剤についても調査した. (表 5)処理下水中の含有

表 5 下水中の塩素化炭化水素

iクロロホノレ|トリクロノレiテトラクロ
下水の種類 |ム |エチレン |ルエチレン

|(μl/l) I (μl/l) I (μl/l) 

S処理場生下水 24 10 I 9 

S.……・処理水 I 13 I検出せず I 6 

U………生下水 39 15 26 

U…・…・処理・ 24 I 21 I 4 

M…・・…-生下水 39 I 12 4 

M・....…・処理水 43 I 6 5 

量は処理前l乙比べて減少しており，これは特lこテトラ

クロルエチレン， トリクロルエチレンについて著しか

った.

IV 考察

塩素化炭化水素溶剤の生産高は1972年度においてク

ロロホルム1.5万トン， トリクロルエチレン11万トン，

テトラクロルエチレン 8万トンであり，乙の他民メチ

Jレクロロホノレム，四塩化炭素，塩化メチレン， ジクロ

jレエタン等が総計10万トン以上生産されている.これ

らの溶剤類は溶剤を使用する労働者lこ健康問害の影響

を与え，第 I種の有機溶媒として分類せられている.

比較的高濃度の汚染による生物影響については多数

の報告1-21)がある.低濃度の生物影響についても抗体

産生の観点22-23)から，あるいは新生動物への影響2りと

いう観点から検討されている.また乙れらの化合物の

代謝や排出についてもよく調べられており，ヒトにつ

いての報告も多し，25-27) 更にまた工場での暴露による

実際の症例も報告されている 28-29) これらの毒性から

労働衛生上の基準が設定されており，その規制値は引

き下げられる傾向にある.

労働環境の問題からはなれて，これらの溶剤が環境

汚染物質として認識されはじめたのは極く最近のこと

である. 1973年に Lovelock30)および Murray31)等に

より独立に乙れら溶剤が全世界的に拡散した汚染物質

であることが明らかにされた.彼等の成果が非汚染地

域においても検出可能であったという点にあったのに

対し本研究の成果は都市環境においてどのような汚染

形態をもつかを明らかにした乙とにある.

都市環境中において，これらの溶剤は大小の工場か

ら排出され，大気，水p 生物体の中で見いだされる.

乙の分布形態を模式的にかくと図 2のようになる.乙

れらの分布形態l乙関する知識は完全なものではないの

で，現在太田氏により大気が，人体組織については森

田が調査を続行中である.
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:30 

図2 クロロホ Jレムの都市における分布

単位 :μl/m3(空気〉 μl/l (水〉

ζれ等溶剤類の東京都における濃度は十分低く，

その生理学的意義はほとんどないように思われる.

Krasovi tskaya等は大気汚染物質としてトリクロルエ

チレンの空気中の一日最大許容濃度を 1mg/m3 とす

るよう提案している.現実の東京の空気は乙の値の

1/100以下の濃度しか含んでいない.またソ連の規準

によれば飲料水は 5ppm以上の四塩化炭素を含んで

はならない乙とになっているが，実際の東京都の水道

水中には四塩化炭素は検出されないし，またそれより

毒性の低いクロロホノレムにしても最大 0.1ppm程度

であり，事実上単独では無害といってよかろう.もち

ろん，複合汚染の一構成物として考えたときには，と

の濃度でも生理的な影響をもっ可能性は否定できな

し¥

水の分析を通じて興味深い第一点は，大気汚染と水

質汚濁の密接な関連性である.雨水も都心の雨水は高

濃度に汚染されている.第二点は，水道水において特

にクロロホルム濃度が高い乙とである .ζの原因とし

ては，殺菌用に添加された塩素が溶存有機物と反応し

てクロロホ Jレムを生成する ζ とが考えられる.

との機構陀ついては，したしながらまだ明解lこはさ

れていない.

井戸水の一部l乙異常l乙高い値を示すものが見られた

が，工場排出物からの直接的な汚染の結果によるもの

とみなされる.乙のような汚染の場合，数 ppm以上

の汚染になるのもまれではないだけに，飲料水の適否

の検査として独自の調査の必要もあろう .ζの場合，

臭気が感じられる場合もあるので，官能試験が重要な

チェックポイントとなる.

環境中での乙れらの化合物の分解については完全に

明らかになっていない.空気中の成分はおそらく紫外

線により分解をうけるであろう.われわれの下水処理

場での分析結果は， トリクロノレエチレン，テトラクロ

ルエチレンが活性汚泥により分解される ζ とを暗示し

ている.したがって生物による分解も大きな役割を果

しているかもしれない.

イ也 記

本研究は，昭和48年当研究所における研究課題「河

川および井戸水中の有機物の分析法ならびに含有量l乙

関する研究Jとして実施したものである.なお，研究

企画調整室から研究費の一部を食担して載きました.
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水中の極微量水銀の除去法に関する研究

高橋保雄*森田昌敏宇山 Ilt奇堅吉本三村秀一*

Studies on Removal Extremely Low班ercuryin VVater 

YASUO TAKAHASHI*， MASATOSHI MORITAヘKENKICHIYAMAZAKI* 

AND SHUICHI MIMURA'ド

For the removal of extremely low mercury in water， a new methed， adsorption by mercaptance-

coated on porous beads， was investigated and compared with a conventional procedure using chela-

ting resins. 

Removal experiments were undertaken on the combination of several mercaptanes involving lauryl 

melcaptane， dithizone and thiocrsol and several kinds of retainers involving celite 545， acid washed 

celite 545， alumina and silica gel. The highest adsorption capacity was obtained in the system of 

laurymercaptane and celite 545 washed with concentrated sulfuric acid which capacity was about 

one half of that of chelating resin. Since this system is fairly cheap， it seemed to be comparable to 

chelating resin in commercial base. 

1.緒 広司

水銀合有濃度の上ヒ較的高い (2.......10ppm)の廃水の

水銀除去について，多数の報告がある.これらの除去

法としては硫化水素を用いた沈殿法，電気透析法，生

物処理法，凝集沈殿法，活性炭，イオン交換樹脂等に

よる吸着法などがあり，大体数十ppb程度にまで水銀

合有濃度を除去することができる.しかしながら， 2 

ppm以下の水銀濃度の処理法としては適当な方法が

少なし実際i乙使用されている方法としてはキレート

樹脂，ジチゾン吸着活性炭などによる吸着法が利用さ

れており，乙の他の吸着剤としてジチゾン類似構造を

もっ水銀吸着樹脂，熊本大学の開発したセJレロ{ズi乙

チオール基を導入したもの，スウェーデンで開発され

たQ-13(ノわレプ廃液をフェノール樹脂て守固めたもの〉

などが知られている.乙れらの吸着剤は一般に高価で

あったり，また処理能が不十分であったりして，その

工業的な利用価値はキレート樹脂l乙比較し劣ってい

*東京都立衛生研究所環境保健部水質研究~.4
160 東京都新宿区百人町3--24-1

牛 TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

る.

そこで筆者等は比較的安価な吸着剤として，水l乙不

j容性のチオーJレを担体l乙コーティングしたものを作製

し，その処理能力をキレート樹脂と比較検討したので

報告する.

2. 実験

( 1 )試薬

セライト545(和光純薬)，アルミナ(薄層用 300メ

ッシュ和光純薬)， シリカゲル(ワコーゲノレ100-200

メヮシュ和光純薬)， リン酸一水素ナトリウム， リン

酸二水素ナトリウム，水酸化ナトリウム，硫酸銅，硫

酸第一スズ，硫酸，過マンガン酸カリウム，塩化第一

スズ.クロロホ Jレム，塩化パラフィン以上いずれも特

級， 11-ヘキサン(残農用)， ~チゾン(特級)，ラウリ

ノレメノレカブタン， チオクレゾール

(2) 機器

島津高感度水銀分析計 UV-201

ダイヤフラムポンプ

(3) 吸着剤の作製

(3)ー 1 セライト545と吸着剤

セライト545をlOg濃硫酸 250mlfe溶かし，約 2

時間直火で加熱し，冷却後中性になるまで、蒸留水で洗
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j争，凍結乾燥する.以下これを硫酸処理セライト 545

と略す.一方，ただ蒸宮水 3lで洗浄，凍結乾燥す

る.以下乙れを無処理セライト545と略す.

(3)-2 ラウリノレメノレカプタンをコーティングした

吸着剤

ラウリノレメノレカプタン 1mlを n-ヘキサン 100ml

K溶解し，担体10gを入れ， 2，.._， 3時間放置し， エ

パボレーターでヘキサンを除去し，密栓し，光を遮!析

し，デシケータ -1乙保存した.乙のようにしてラウリ

ルメノレカブタンを硫酸処理セライト 545，無処理セラ

イト545，シリカゲノレ，アルミナl乙コーティングした

吸着剤を作製した.

(3)-3 ジチゾンをコーティグした吸着剤

ジテゾン 19 をクロロホノレム約 200ml 1こj容かし，

更に塩化パラフィンを適当量溶かし，硫酸処理セライ

ト545を 10g入れ，撹持し， これを一晩湯せんl乙入

れ乾燥させ，光到底断し保存した.

(3)-4 吸着等温線の作製

吸着等温線はパッチ法で、測定した.すなわち，おの

おのの所定濃度の水銀溶液 100mlを共栓三角フラス

コl乙作り， pHはリン酸緩衝液注)(pH 6.8)で調節し

た.おのおの溶液l乙吸着剤(乾燥重量) 100 mgを入

れ，水流ポンプで吸引しでも気泡が生じないので吸引

液?Jii20
0

C
資料CH3HgCt水溶恥

は省略し，密栓し，光を遮断し，平衡に達するまで随

時振とうし，恒温槽 (200C) f乙3，....， 4日間放置した.

そして，ロ紙で溶液と吸着剤とをロj担分離レ，溶液に

ついて疎解し，水銀濃度を還元気化法で測定した.そ

れから， 平衡吸着量 Hgmg・/乾燥重量g-吸着剤を

求めた.

乙の実験での平衡に達する時間のチェツクはある濃

度の溶液について，振とう，放置日数等を変化させて

同一の値を得れば，平衡に達していると見なした.

吸着剤の粒径の違いは，平衡吸着量!こ無関係である

という報告がある 1)

また，希薄な水銀溶液は放置するだけで，水銀濃度

が低下する 2，めという報告があるが，実際lこ1ppmの

水銀溶液を 4日開放置した実験では.水銀濃度の低ド

は見られなかった.したがって， 4日開放置は水銀濃

度の低下がないと見なし，実験を行なった.

j主〉緩衝液はリン酸一水素ナトリウム， リン酸ニ水

素ナトリウムを等グラム等量ずつ混合し，共栓三

角フラスコにそれぞれが0.06グラム等量/100ml

になるように入れた. リンQ支緩衝液は原子吸光法

(すなわち，還元気化法〉を妨害しなかった.

3. 結果

( 1 ) 吸着液相として三つの硫定化合物(チオクレ

切
)
宮
¥
(
凶
出

i
叩

g)
凶

図 1 チオクレゾーノレの光分解性についての吸着等温線による比較
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。(a)ジチゾンをコーテイングした硫酸処理セライト545の塩化策2水銀水i容液との平街曲線。
ム(b)ジチゾンをコーテ{ングした琉故処理セライト545の緩衝液(PH6.8)を添加した塩化第2水銀水溶液との平iff!r曲掠。

図2 硫酸処理セライト5451(.:;>チゾンをコーティングした吸着剤の吸着等温線

ゾーノレ， :;>チゾン， ラウリルメノレカブタン〉を選ん

だ.これらの化合物はいずれも水銀と強い共有結合を

作る.チオクレゾールは光分解を受けやすく，平衡に

達するまでの間 (4日間)，光を遮断しないと吸着容

量は半分以下となった.ジチゾン錯体は比較的水に溶

けやすく， 浩被は樺色l乙着色(色度50，...，300)する.

したがって，低濃度水銀溶液の吸着容量は非常に小さ

(2) したがって，吸着液相として最も良好であっ

たのはラウリノレメルカプタンであった.塩化第二水銀

はラウリルメルカプタンと反応して次のような錯体を

生成した.

2 C12H25SH-トHgC12-ー+

C12H25S-Hg 

ムん(白色沈殿〉

なお，使用したメノレカプタンは C-121乙中心をもっァ

Jレキルメノレカプタンの混合物であり，単一の結品とし

て得られなかった.

(3) ラウリルメルカプタンを吸着液相としたとき

の担体としてのセライト545の処理の有無， pHの影響

を調べた.セライト 545自体でも僅かな吸着能を示す

が， ラウリノレメノレカブタンのコーティングにより吸着

能は飛躍的に増大した.また，セライト 545はあらか

じめ硫酸処理をしておいた方が明らかに高い吸靖能を

示した.図 3の(b)の吸着等温線は異常な勾配を示レ

ているが，現在のところその理由は不明である.

(4) ラウリ Jレメルカプタンを吸着液相とし，担体

をいくつか変えて吸着等温線を作製した.最も良好な

担体は図 3，図4より硫酸処理セライト545であった.

比較のためキレート樹脂の吸着等温線を示しであるの.

キレート樹脂の1/8--1/2の吸着容量を示している.

4. 考察

S-H原子団を持つ化合物が重金属，特l乙親銅元素

Jζ対し強い親和力を有する ζ とは既知の事実である.

生成した錯化合物は通常難溶性であり，したがって，

ζれらの硫黄化合物を水銀イオン沈殿剤として利用す

るζ とができる.したし，一般に工業的な処理として，

j慮過(パッチ法〉は不利な単位操作であり，流通法で

取り除くほうが有利である.本研究は液体のメルカブ

タンをコーティングした吸着剤を作製する乙とによ
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ム(a)硫陵処理セライト545の塩化第2水銀水溶液との平衡曲線。
A，.(a)無処理セライト545の塩化第2水銀水溶液との平衡曲線2

@ Gl申

臼(b)ラウリルメルカブタンをコーティングした硫酸処理セライト545の塩化第2水銀水t喜液との平街曲線。
殴(1))ラウリルメルカブタンをコーティングした無処理セライト545の塩化第2水銀水溶液との平停i曲線。

磁

。(c)ラウリルメルカブタンをコーティングした硫竣処理セライト545の緩衝液(PH6.8)を添加した塩化第2水銀水溶液との平街曲線。
@I (é) ラウ I} ルメルカブタンをコーティングした終処理セライト 545の綬ff派 (PH6.8) を添加した沼化第2水銀水溶液との平í~i曲線。

図3 セライト545についての吸着等温線による比較

液温20
0

C
資料HgC~~水溶液
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( c) 

国
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。(a)キレート出脂の緩衝液を添加した塩化第2水銀溶液との平ifi曲線。
日(b)ラウ 1)ルメルカブタンをコーティングしたシリカゲルの緩衝液(PH6.8)を添加した塩化第27Jく銀水溶液との平衡曲線。
ム(c)ラウ 1)ルメルカブタンをコーテイングしたアルミナの緩衝液(PH6.8)を添加した塩化第2水銀水溶液との平術曲線。

図4 各種担体l乙ラウリ Jレメルカプタンをコーティングした吸着剤の吸着等温線による比較
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り，流通法で水銀が除去できないかを検討したもので

ある.吸着現象の動的な研究を行なっていないが，平

衡論的lこ得られた吸着剤はキレート樹脂の 1/8-1/2程

度の性能のものであった.

ラウリノレメノレカプタンは塩化第二水銀と反応し以下

の化学平衡にある.

2C12H2SSH十HgC12:;:ニコ(C12H2SS)2Hg十2HCl

反応により生成した塩酸は pHを下げる. 実際l乙緩

衝液を添加しないとき， pHは6.8から 4.1""'5.0付近

まで下る.メルカプチド生成のためにはメルカブタン

の有効な解離が必要であり， pHは高い程有利であ

る.しかし，図 3の(bう， (cうの吸若等温線では緩衝

表 1 キレート樹脂とうウリルメルカブタンをコ

ーティングした硫酸処理セライト545の比較

Iラウリ jレメノレカ~" 吸着剤 l hンをコーテ
一一一一 iキレート|一一" I -J+ V - nl~ I ングした硫酸

ぶ二"，， 1樹 脂 Ik理セライト
塩化第 2水銀水溶液 ¥1 1545 

吸着容:i: I 1('-.11(¥ I ノ目 ト」ム恩 I 10......110 I 2，...，40 mg-Hg/g叩吸着剤 1 --LV'  - --L--LV 1 

除去讃濃度 I 0.001....， I 0.003--
ZとZシュア吸着剤 20 I 30 
V.-//主主口

再 生 |不能|不能

フロインドリヲヒ吸 I 0.286 I 0.567 
着剤に関する定数 1 v."uv 

通液法5) 容易|かなり容易

臭 気 | 無 |有(悪臭)

価格

kg-吸着剤の価格

iラウリノレメ Jレカ
キレート iiブタン
樹脂 I2000円/l

|セライト
2，500円/llI 100円/kg

担体処理費
30円/kg

約ム000円| 約的O円

被 (pH6.8)を添加したほうが吸着容量が小さくなゥ

ている.乙れは緩衝液のナトリウムイオンと水銀イオ

ンのメルカブタンへの競合反応の影響のためで、ある.

したがって，緩衝液の添加量も考慮せねばならない.

担体を変えた場合に吸着容量が変化する理由は不明

である.セライト 545の場合，硫酸処理により吸着容

量が大きくなる.乙れはセライト 545中J乙合有される

他の重金属(たとえば鉄イオン〉が除去されるためで

あるかもしれない.担体としての良否は硫酸処理セラ

イト545>シリカゲ、ル>アルミナ>無処理セライト545，

の)1買であった.

キレート樹脂とラウリルメルカブタンをコーティン

グした硫酸処理セライト 545の比較を表 11[.示す.ラ

ウリルメ Jレカブタンをコーティングした硫酸処理セラ

イト 545は価格，吸着能を勘案すればキレート樹脂に

せまるものであろう.今後，物質移動係数，分離係数

等を測定する乙とにより，その有効性を確かめていき

たいと考えている.

付記

(本研究は，昭和48年度当研究所研究課題「公害に

関する調査研空Jの一環として，実施したものであ

る〉
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下水処理場における PCB，PCTの汚染調査

小輪 j頼勉*土屋悦輝中岡本 寛*

山 IU奇堅官*三村秀一*

Research on PoHution with Polychlorinated Biphenyls and 

Polycblorinated Terphenyls in Sewage Plants. 

TSUTOMU KOWASEヘYOSHITERUTSUCHIY AヘYUTAKA'i'OKAMOTO'ド

KENKICHI Y AMAZAKI* AND SHUICHI MIMURA * 

PCBs， PCTs and coprostanol in influents， effluents and activated sludges"'Tof some sewage plants 

were examined in order to reveal the environmental pollutant levels. The results were as follows ; 

PCBs was detected in all the above-mentioned materials. Especially， the maximum value of PCBs 

was detected in Ukima plant where industrial waste water is treated. 

As for PCTs， it was detected in influents and activated sludges， but not in effluents. The PCTs/ 
PCBs ratio in activated sludges obtained the average value of 1/17. The correlation between copro-

stanol and PCBs couldn't be shown， but a very slight correlation between coprostanol and PCTs 

could be shown. 

1.緒 に司

有機塩素系化合物l乙よる広範囲な環境汚染が指摘さ

れている今日，中でもポリ塩化ピフェニーノレ〈以下P

CBと略す〉は，主として開鎖系l乙用いられ，使用工

場附近の河川，底質1)，魚類2)および鳥類日〉等から比較

的高値が検出され報告されている.また PCBと同族

の化合物である，ポリ塩化ターフェニーJレ(以下PC

Tと略す〉は，その用途は，工場製品ペ および家庭

用品5)などに多く， その使用方法も開放系においても

広く用いられ，人体脂肪中へ 血液中から比較的高値

が検出された報告があるが，魚， 烏7)等からはほとん

ど検出されていない.今回筆者らは，乙れらの物質の

環境汚染調査，ならびに，汚染経路について解明する

ために，家庭排水，工場排水など各種排水の処理を行

なっている都内各下水処理場における流入生下水，放

中東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160 東京都新宿区百人町3ー 24-1
キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

流水，活性汚泥中の PCB，PCT 濃度を測定し，特l乙

家庭排水と関係ある動物排世物中lζ含まれるコレステ

ロールの代謝物，コプロスタノーJレ8，9)の濃度(活性汚

泥のみ〉争測定し， PCB， PCTとの相関性を調査し

たので報告する.

2. 実験方法

(1 )試料

都内の下水処理場， Fig.11乙示す 7ヵ所を選ぴ， 乙

ζの流入生下水，放流水，活性汚泥をガラスピンl乙採

取し試料とした.

(2) 試薬

1) 11-ヘキサン

2)アセトン

3)無水硫酸ナトリウム

4)ヱト、酸化カリウム

5)エチノレアノレコーノレ

(P CB分析用〉

(汐〉

( // ) 

(試薬特級〉

(残留農薬試験用〉

6)水自変化カリウムのエチルアルコール

溶液(1M):水酸化カリウム 70gをエチノレア

ノレコーJレlζ溶かし全量を11とする.

7)フロリジル (P R) 
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Fig. 1 The Distribution Map of Sewage Plants 

8)ベンゼン

9)酢酸エチルヱステル

(PCB分析用)

(残留農薬試験用〉

10) PCB標準液:カネクロール(以下 KCと略す〉

KC-300， KC-400， KC-500， KC-600の各

標準品 1mgをかヘキサンに溶かし全量を 11

とする. (必要に応、じ適宜希釈する〉

11) PCT標準液:KC-Cの標準品 1mgを rへ
キサンi乙溶かし全量を 11とする. (必要に応

じ適宜希釈する)

12)コプロスタノ{ル標準液:5 s-cholestan-3 s-
Olの探準品 1mg を n-ヘキサンl乙溶かし 11

とする.

(3) 試料の前処理

(3)-1 PCB， PCT測定用試料の前処理

生下水，処理水は，5lを分j夜ロート l乙入れ，7l-ヘキ

サン200mlまた，必要に応じアセトン 200mlを加え，

30分間振とう抽出を行なう，乙の操作を 2回行ない抽

出液を分取し，無水硫酸ナトリウムで脱水した後，ク

デノレナダニッシュ濃縮器(以下K.Dと略す)I乙入れ，

j弗とう水浴中で 5ml以下に濃縮する.濃縮液は 300

mlの丸底フラスコに入れ， 水酸化カリウムのエチル

アルコール溶液(1M)100 mlを加え，還流冷却器を付

けて水浴上で 1時間アルカリ分解を行なう.分解液は

500
まで冷却しついで 300mlの分液ロートに移し，フ

ラスコ内を n-ヘキサンエタノール(1: 1)溶j夜20ml 

を用いて洗い，分液ロート l乙入れ，さらに水25m1を

加えて振り混ぜる，しばらく静置した後，下層を別の

分液ロート iζ移し，再びかヘキサン 50mlで振とう

抽出する.上記同様な操作を 2回くり返し， 各 r ヘ

キサン抽出j夜をあらかじめ 7トヘキサンで洗浄した水

100mlずつで 3回洗う，ついで r ヘキサン抽出液を

無水硫酸ナトリウムで脱水した後， K.D で 51111以

下l乙濃縮する.

活性汚泥は遠心分離 (3，000rpm) した後，その30

-50gを丸底フラスコl乙入れ，水酸化カリウムのエ

チルアルコーノレ溶液 (1M) 100 mlを加え，上記同様

に分解および前処理を行なった後に，抽出液は，無水

硫酸ナトリウムで，脱水し，K.D で 5ml 以下に濃

縮する. (別l乙試料を同量販り，風乾して乾燥叢量を

オミめる〉

(3)ー 2 コプロスタノール測定用試料の前処理

活性汚泥は遠心分離 (3，000rpm)した後，その50g

を 500111lの丸底フラスコに入れ，水 30ml，エチノレ

アノレコール150ml，水酸化カリウム10gを加えて，還

流冷却器を付け，水浴上で 5時間アノレカリ分解を行な

う.分解液は上記と同様の操作で処理し，抽出液は無

水硫酸ナトリウムで脱水した後， K. D で 5ml以下

に濃縮する. O}IJI乙試料と同量を取り，風乾した後，

乾燥重量を求める〉

(4) クリンアップ

内径 1cm，高さ 30cmのカラムクロマト管 lこフ

ロリジル (1300，13時間活性化)5 g を，Jl-ヘキサン
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と共l乙気泡が入らないように充填しその上部iζ，無水

硫酸ナトリウムを 1cmの高さにつめ， カラムを 25

mlの r ヘキサンで洗浄する.

(4)-1 PCB， PCT 

流入生下水，放流水，活性汚泥とも， (3)-1で得た

濃縮液を，上記のカラムl乙入れ，n-ヘキサンを展開溶

剤として毎秒 2滴の割合で溶出をおこない，はじめの

5:mlを捨て，次の溶出液 80mlを分取し 5ml以下

l乙濃縮する.

(4)-2 コプロスタノーJレ

上記のカラムl乙2の(3)の(2)で得た濃縮液を入れ毎秒

SAMPLE 

2滴の割合で r ヘキサン 100ml，ベンゼン 80mlを

流した後，ベンゼン 20ml，酢酸ヱチノレエステル 75

mlでコプロスタノーノレを溶出し濃縮する.

(5) ガスクロマトグラフの分析操作および条件

(5)-1 操作

(4)-1，2で得た濃縮液の適量 (1，.....，10μりをマイク

ロシリンジを用いてガスクロマトグラフに注入し，同

ーのガスクロマトグラフ操作条件下で得られた， PCB 

PCT，コプロスタノーノレの標準液のパターンと比較し

て相似性があるかを確認する.

試料より抽出レた PCTと KC-Cのパターンを

KC-C 

o 5 10 15 20 m i n 0 5 10 15 20 m i n 

Chart. 1 Gas chromatograms of Polychlorinated Terphnyls 

PEAK HEIGHT 

10 

5 

1 2 ug 

Fig. 2 Calibration Curve of Polychlorinated Terphnyls 
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Char. 1 t[.示した.

(5)-2 ガスクロマトグラフの条件

PCB:検出器:ECD3H，カラム:1. 95% QF-1+ 

1. 5%OV-17， 1. 0 m，カラム温度:1900 

PCT:検出器:ECDG3Ni，カラム:2%SE-30， 1. 2 

m，カラム温度:2450 

コプロスタノーノレ:検出器 :FID，カラム:5%SE 

-30， 1.5m，カラム温度:2350 

(6) 定霊法

(6)-1 PCB: PCB標準液を適当に組合せ〈今回の

調査の平均組合せ， KC-300: KC-400 : KC-500 : 

KC-600= 5 : 11 : 6 : 1)試料と類似のパターンを

求めどークの高さの総和あるいは面積の総和から検量

線を作成し測定する.なお検出限界は，流入生下水，

放流水とも 0.02ppb活性汚泥は 0.01ppmである.

(6)-2 PCT: PCT標準液のピークの高さあるい

は面積の総和から検量線を作成し測定する.ピークの

高さからの検量線を Fig.2 1[.示した.検出限界は，

流入生下水，放流水とも 0.02ppb活性汚泥は 0.01

Table. 1 Concentration of PCBs and PCTs 

in Sewage Plants 

PLACE PCB PCT 

influent 0.30 ppb 0.02 ppb 

OCHIAI effluent 0.03 // ND  

sludge 1.32ppm 0.14 ppm 

SUNAMA-influent 0.47 ppb Tr 

CHI eHluent 0.02 It ND  

sludge 3.01 ppm 0.09ppm 

influent 0.40 ppb 0.02 ppb 

ODAI effluent 0.07 // ND  

sludge 11. 50 ppm 0.19 ppm 

MIKAWA胃

influent 0.22 ppb Tr 

SHIMA effluent Tr ND  

sludge 0.88ppm 0.17ppm 

influent 9.60 ppb 0.26 ppb 

UKIlVIA effluent 0.84 It ND  

sludge 13. 84 ppm 0.11 ppm 

SHIBAU網

influent 0.26 ppb Tr 

RA eff1uent 0.04グ ND  

sludge 10.04 ppm 0.23 ppm 

MORIGA-
Influent 0.26 ppb 0.02 ppb 

SAKI eff1uent 0.02 // ND  

sludge 3. 88 ppm 0.15 ppm 

ppmである.

(6)-3 コプロスタノール

コプロスタノール標準液のピークの高さから検量線

を作成し測定する.

3. 結果および考察

(1) PCB濃度の測定結果は Table.11['示す如く

である.すなわち，流入生下水は 0.22，.....9.60ppb， 

放流水は Trace-O.84 ppb，活性汚泥は 0.88，...，13.84 

ppmの範囲に検出された.各処理場の有意差では，

j手間処理場が，各試料ともに最高値を示している.乙

れは，本処理場が工場排水を主体lこ処理している特殊

性によるものと考えられる.

(2) PCT濃度の測定結果は Table.1f乙示す如く

である.すなわち流入生下水では， Trace~O. 26 ppb， 

放流水では全部が検出限界以下，活性汚泥は 0.09-

0.23ppmの範囲に検出された. 処理場別では流入生

下水において PCB濃度の高い浮間処理場が最も高

く，活性汚泥の濃度では，各処理場の有意差はほとん

ど認められなかった.

(3) PCTと PCBの濃度の比率は， 流入生下水

で平均1/16，活性汚泥で平均1/17と，生産量の比率約

1/10あるいは今までに報告されている.人体脂肪中の

比率約1/10とほぼ近い値を示している.

(4) コプロスタノール濃度はilS性汚泥のみについ

て測定したが，その結果は次表l乙示す如くである.

(値は乾燥重量として表わしである〉

下水処理場

溶合

砂町

パム」、、仁i

三河島

i手間

芝浦

森 ヶ Ul奇

コプロスタノール濃度

1，107 ppm 
1，288 11 

1，158 汐

488 1/ 

87 1/ 

1，021 グ

515 グ

乙の表から， 1手間処理場が最も低い植を示している.

乙れは前述の如く，本処理場は，家庭排水の流入が少

なく，工場排水を主体とした処理場の特殊性l乙起因す

るものと考えられる.

(5) PCB， PCTとコプロスタノールとのキ目関{生

を見るために，濃度を棒グラフl乙表わしたものがFig.

3である.乙の図から PCBとコプロスタノールとは

相関性はほとんど認められないが， PCTとコプロス

タノールとの相関性については， 1手間処理場を除いて

一部あるように見られるが，今回の調査では，試料不
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Fig. 3 Bar-graphs of PCBs， PCTs and Coprostanol in Sludgs 
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足のため充分な解析はで、きなかった.

4. あとがき

今回の調査で，下水処理場における， PCB， PCT， 

コプロスタノールの濃度が判明した. PCB について

は，昨年度実施した結果と比較すると，数値が全体的

i乙低くなっており，環境汚染が改善の傾向を示してい

ると思われる.

PCT P::.ついては， 48年度初めて測定したため比較

できない.また特l乙汚染経路の解明は，試料不足のた

め充分l乙解析することができなかったので，今後も調

査を継続する計画である.
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附記

く本研究は昭和48年度当研究所研究課題 PCBによる

環境汚染氏関する調査研究として実施し，概要は日本

薬学会第94年会1974年4月5日で発表した〉
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シアンの分析における妨害物質とその妨害機構

樋口 育 子 * 会 田 朋 子 * 森田昌 i政*三村秀一*

DetaHed Examination on the Interference during' the 

Determination of Cyanide ion in Water 

YASUKO HIGUCHI*， TOMOKO AIDAヘMASATOSHIMORITA中 ANDSHUICHI MIMURA* 

Interferences by several compounds were investigated on the official analysis of cyanide ion in 

water. Ethylenediaminetetraacetic acid and n-butyl amine reacted with nitrous acid to yield hydrogen 

.cyanide and thus gave a positive error to the analysis. Some of aliphatic amines also reacted with 

nitrous acid to give a detectable amount of cyanide while aromatic amines did not. An oxidation of 

nitrous acid by pennanganate was effective to eliminate this kind of positive error as well as the 

addition of sulphamic acid. An oxidation of n-butyl amine by permanganate was found to bring out 

the cyanide formation and therefore an oxidation appeared to be employed with deliberate care. Both 

ぜorganicand inorganic reductants interfered the colour development in the pyridine-pyrazolone method 、
by consuming effective chloramine-T. An oxidation by permanganate gave a fairly good recovery 

of cyanide for the elimination of reductants. Interferences by other materials are also described and 

.discussed in detail. 

1.緒 Eヨ

水中のシアンの定霊法としては，過去に数多くの報

告がされている.主な方法とその適用濃度を表 11<::.示

す.乙れらの方法のうち，感度の良さ，妨害物質の少

なき等の点から，ピリジン・ピラゾロン法が最も広く用

いられている.実際l乙水を分析する場合，ピリツン・ピ

ラゾロン法lこ限らず蒸留による前処理が必要であり，

この他にもエチレンジアミン四酢酸二ナトリウム二水

塩(以下 EDTAと略す〉添加(全シアン分析法)，

過マンガン酸カリウム酸化(還元性物質の除去〉等の

処理が必要である場合が多い11-13) 本研究は乙れら

の前処理過程で，シアンが生成， もしくは消失，ある

いはまたどリジン・ピラゾロンの発色を助長，または

妨害する物質とその反応機備を明らかにすることによ

り，現在の試験法の問題点を解決するために行なった

ものである.

*東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160 東京都新宿区百人町3---;-24--1
キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

表 1 シアン定量法

定量範伊相対標準妨害物質
(ppm) 偏差(9の

ハロゲン，酸化
硝 酸銀法1) 3-100 10-3 還元性物質

酸化還元性物質
亜硝酸

0.5-10 10-3 酸化還元性物質
亜硝酸
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ピクリン酸変法6) 0.5-50 ::t1 

原子吸光法(鉄)7)0.06-5 2.2 

(銀)7) 0.3-21 1. 5 
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イヱてコチζ醇 0.05-2.5 
ピフソロ←ぺ去り

〈リジンニ3Jレ0.01-30 10 チオシアン酸塩
ビツール倣法山

2. 試薬および機器

( 1 )試薬

1--フェニノレー3ーメチル-5-ピラゾロン， ピス(1
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ーフェニルー3ーメチルー5ーピラゾロン〉はシアン測

定用又は特級品をそのまま用いた.1j10N硝酸銀溶液

および 1j10N過マンガン酸カリウム溶液は定量分析

用試薬(和光〉を用いた.クロラミンT，ピリジン，

水酸化ナトリウム，フェノールフタレイン，エチルア

ルコール， リン酸，酢酸，エチレンジアミン四酢酸二

ナトリウム二水塩， リン酸ーカリウム リン酸二ナト

リウム， P-:5メチルアミノベンツリデンローダニン，

アセトン，シアン化カリウム，亜硝酸ナトリウム，ア

ンモニア水，}l-ブチノレアルコール， 1，2-シクロヘキサ

ンラアミン叩N，N，N'， N'ーテトラ国午国交 71-プロピル

アミン，イソプロピノレアミン，へプチルアミン，n-ブ

チルアミン，:5ヱチノレアミン， トリエチノレアミン:;

エタノーノレアミンは， q寺ffJk品をそのまま用いた.

アニリン，スルファミン百丸メチルアミン，シクロヘ

シルアミン， Yメチルアミン， トリメチルアミン，モ

ノエタノーJレアミン，グリシン，グルタミン目会，アラ

ニン，パリン，アスパラギ、ン酸，ロイシン，イソロイ

シン， トリプトファン， リジン塩酸j払プロリン，尿

素は一級品をそのまま用いた.

(2) 機器

赤外分光器 目立EP1-3 

分光光度計 日立MPS デジタノレ スペクトロフ

オトメーター102

pHメーター 堀場F5pHメーター

操 作実験操作は， J1S 0102 (工場排水試験

法)Iこ準じて行った.

3. EDTAと亜硝酸の反応にもとずくシアンの生成

全シアンの分析法として，金属シアン錯体の分解を

容易にするために，キレート剤の添加が考えられる.

J1S 法11)では EDTA，米国標準法12)では酒石酸または

クエン段，衛生試験法13)では酒石酸が示されている.

最近，互E目指酸を合む1)1，水を JIS法で分析するとシア

ンが正の誤差として観察される乙とが報告された11)

そこで筆者らは EDTAと亜硝肢の反応について，反

);-0機1'1~へのアプローチを試みた.

( 1 ) シアンの生成の確認

実験操作蒸留水(イオン交換樹脂を通し石英製の

したもの)1. 51 tc EDT A 10% 溶'!~夜

100111人亜硝酸ナトリウム 700111gを加え， リン酸を

添加して pHを2.0とし蒸留する. 官出液う円器!こ

O.lN硝酸銀溶液 301111をいれて， 全量 1001112に

なるまで蒸留した.途中でi夜は白出し，最終的[ζ得ら

れた白色沈でんを炉過して集め赤外吸収スベクトノレを

とった. (関 1)

2160cm-1 

(νCN) 

2000 1900 
ァー-
1300;;司1寸

図 1 銀シアン化物の赤外吸収スペクトル

結果および考察 2，160 cm-1 1-乙 C=N伸縮振動に

もとずく吸収があり，乙の白色沈でんは AgCNであ

ると同定された. 従って EDTA-HNOz系で HCN

が生成したことは確実である. また生成した AgCN

の量は数 mgであり，乙れはピリジン・ピラゾロン法

での測定値から計算される約 3mgと大体一致する.

従って EDTA-HN02系でのピリラン・ピラゾロン法

での妨害物質は，実はシアンそのものである ζ とが明

らかとなった.

(2) 亜硝酸と EDTAからのシアンの生成機構

(2)-1 反応温度の影響

実験操作は JIS0102 tcより蒸留法と通気法を比較

した.蒸留法ではシアン 125μgを生成したが通気法

(400
) では0.4μgであり，温度が低いとほとんどシア

ンは生成しないととは明らかである.従って本反応は

直火加熱という過酷な条件下で進行するものである.

2)反応の pH依存性

実験操作還流冷却管を備えつけた三つ口フラスコ

( 1/)1乙蒸留水 2501111，EDTA 1. 00 g，亜硝酸ナトリ

ウム 70111gを加え， ζれはりン肢を添加してpH1. O~ 

2.0， 3.0， 4.0， 5.0， 6.0， 7.0， 8.0， 9.0の溶液を

作り，乙の溶液を40分間加熱還流する.反応後，残存

する亜硝般を10%スルファミン酸溶液 5111lを加えて

分解し， リン酸酸性lこした後蒸留し，ピリヲン@ピラ

ゾロン法で定量した.

結果および考察 結果を図 2/乙示す.反応は酸性下

で進行し， pH7以上では殆んどシアンを生成しない.

従って反応に関与するものは亜硝酸イオン (NOz一〉で

はなくて，亜硝酸 (HN02) であると思われる.

3) EDTAと亜硝酸のモル比

実験操作 EDTAと HN02がどのようなモル比

のときに乙の反応が最も収率がよく進行するかを検討

した.反応条件は蒸留水 250ml中ICEDTA 19，亜

砧酸ナトリウムを加え， リン酸酸性下 pH2.0で反

応させ， 10%スルファミン酸溶液 51111を加えて残存
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図2 亜硝酸と EDTAによる CN-生成反応、の
pH依存性

二/

μg 

40 

ア30
ン

イ

オ20
J〆

10 

2 4 6 8 10 12 1"4 
N02/EDTA 

図 3 班硝肢と EDTAのモノレ比を変化させたi時
の CN一生成

する HN02 を分解した後蒸J留し， ピリヲン@ピラゾ

ロン法で定量した.

結果および考察 結果は図 31(.示す.反応にはシア

ンのj短大生成点が認められ， HN02 の重が多くても

少なくても生成量が低下する.以上の結果から EDTA

と亜硝酸との反応、は次の様l乙進行すると推定される

が，詳細は今後の研究にまたねばならない.

/CH2COOH ( /CH2COOH 

N I N 

/¥CHzCOOH|/¥CELCOOH CH
2 

V J.J.2
vVVLL  

U l¥Tf¥ I CH2 '-'.1..1.2 
~J.J.2 HN02 I 'i 
'CH2

ー →
1じHCH2COOH I v~ J. 2 /CH2COOH 

""  / VJ.J.2
VV

¥J.LJ. I "" /'-J.L.L
2 

N I N 

""CH2COOH ¥ ""CH2COOH 

NO 

16 
HCN 

4)妨害の除去法

亜硝酸を除去する有効な添))11剤としては，スルファ

ミン酸，スルファミン般アンモニウム (JIS法〉が有

効であるとされていた.筆者らは過マンガン酸カリウ

ム酸化について検討した.

実験操作 10弥理硝酸溶液 3ml，シアン標準法 (25

ρg…...CNーとして)， EDTA 10 ml，リン酸 10mlを

蒸留水 250ml Iこ添加する.乙のwnこ1/10過マンガン

酸カリウム溶液を滴下し， ピンク色が残ったと ζろで

滴下をやめ，そのまま蒸留したものと，スルファミン

酸によって亜1諸国交を分解した 6のをそれぞれピリジン

ピラゾロン法はより発色させ比較した.

結果および考察 CNの回収率については有意差は

認められない.

以上の結果より過マンガン酸カリリウム酸化は有効

であると思われる.

4. アミン類と亜硝酸との反応によるシアンの生成

各屈の脂肪族，芳香族アミンと亜li自国交の反応を調べ

た.

実験操作 シアン蒸留装置(JIS法規格)Iこ蒸留水

表 2 アミン誘導体と亜硝酸との反応による

シアンの生成

笑!技法 アミン

蒸留法メ チノレアミン

n-プロピ )lノアミン

イソプロピノレアミン

Jl-ブチノレアミン

シクロヘキシルアミン

へプチルアミン

ツメチルアミン

:;エチノレアミン

トリメチルアミン

ト リ エ チ ル ア ミ ン

モノエタノーノレアミン

ジエタノールアミン

グ リ 、〆 ン

E D T A 

Cy D T A 

ピ リ :; 、J 

ア 一 主ノ

αーナフチ Jレアミン

JM気法 ll-ブチルアミン

E D T A 

キ検出限界 0.4PP111 

料 {也の発色1生物質を生成

N aN02 70 mg i~力日

2ml 

2ml (0.2) 

2g 26.5 

2ml l.0 

2ml 1.9 

2 ml 0.5 

2ml 

2mL 0.6 

2ml (0.2) 

2ml 0.4 

2ml 

2g 

2g 125 

2g 31 

2ml (0.3) 

2ml 一d中~*

2g 一ーヰネ

2ml 0.4 

2g 0.4 
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図4 n-ブチルアミンと亜硝酸との反応による生成物

250111ll乙2g(又は 2ml)のアミンを溶月卒し， 乙tUこ

亜硝酸ナトリウム70mg，リン酸 10111lを加えて蒸留

する.官出i夜を 2%水酸化ナトリウム溶液J乙捕集し，

pH調整後ピリジン@ピラゾロン法で発色させた.

結果および考察結果を表 21乙示す.

( 1 ) 脂肪族第一級アミンのうち， もっとも多くシ

アンを生成したのはn-ブチノレアミンであった.シクロ

ヘキシルアミンは少量のシアンを認めたが，その他の

多くのアミン類は，乙ん跡程度であった. 11-ブチルア

ミンは EDTAの時と同様に AgCNの白色沈でんを

生成したので， HCNが生成されたことは明らかであ

る.他のアミン委員については，赤外吸収スペクトノレに

よる同定は HCNの生成が微量であるため不可能であ

った.脂肪族第一級アミンと亜硝酸との反応は，まず

最初にジアゾニウム塩を生成し，これを分解しカルボ

ニウムイオンを生する.カルボニウムイオンは転移や

再結合によって安定な生成物となるが，その反応は極

めて複雑である.n-ブチルアミンと亜硝酸の反応は比

較的よく詞べられており ω，次の反応生成物が得られ

ているが(図 4)その中の未知の生成物 10%の中 l乙

HCNが合まれていた訳である. 従って反応機構につ

いては明確に出来ないが，ただ一つ明らかになったこ

とは，反応が加熱下で進行するととである.通気法

(400
) 条件下では殆んどその反応は進行しなかった.

(2) 脂肪族二級アミンは亜硝酸とニトロソアミン

を生成するが，酸性条件下では原物質 l乙分解してお

り，加熱によるシアンの生成はほとんど認められなか、

った.また三級アミンもシアンを生成しなかった.

(3) 芳香族アミンは亜硝酸と反応して比較的安定

なジアゾニウム塩をつくるが，筆者らの用いた加熱条

件下では，乙れは直ちに分解しフエノールを生成す

る.多量のフェノーノレの存在はピリジン@ピラゾロン

の発色を妨害するので、過マンガン酸カルウムにより酸

化して再蒸留した結果，正の妨害はほとんど示さなか

った.菅野ら 15)はアニリンから CNが生成されるとし

ているが，筆者らの実験条件では認められなかった.

(4) 亜硝酸とアミンが共存する場合，それによる

シアンの生成を除去するためには，スルファミン酸のv

添加，又は過マンガン酸カリウムによる酸化が有効と

忠われる.

(5) アミンの過マンガン酸カリウム酸化によるシ

アンの生成

表 3 アミンの過マンガン酸カリウム酸化l乙
よるシアンの生成

アミン 試料量 (mg) 生成シアン

n-ブチルアミン 90 

90 

30 

一一本

4.5r 

アニリン

n-メチルアミン

中 黒緑色の色素を生成

ヰ* 反応条件は]IS法による



シアンヒドリンの毒性は HCNと類似したもので

あり，又生体内で HCNを容易に生成すると思われる

ので，正の妨害と考えるよりも全シアンの一部と考え

るべきものかも知れない.

(2) アクリルニトリルは酸化されると HCNを

生成する.実際l乙アクリルニトリルの定量法として過

マンガン酸カリウム酸化後，生成した HCN矧廃

する方法がある 16) 山|崎ら 17)は過マンガン酸カリウム

酸化処理でアクリルニトリルからほとんど定量的に

HCNが生成する乙とを報告している. アクリルニト

リルの毒性は HCNと幾分異なり，生体内で力fl7Jく分解

をうけ誘導されたアクリルアミドが重要であるとの説

もある.したがって筆者らはアクリノレニトリルは CN

とは別個に定量すべきものと考える.現在高感度の定

霊法を開発中である.

6. ピリジン・ピラゾロン法における妨害

本法は I匂nigreaction (図 5) t乙基づいて，
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f
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有機，無機の還元性物質を除去するため，通常過マ

ンガン酸カリウムによる酸化が推奨されている.しか

し試料を直接酸化すると HCNを生成することが判

った. (表 3)アニリン，メチルアミンはシアンを生成

しないが， nブチノレアミンはかなりの収率でシアンを

生成した.反応機構としては次の如くと考えられる.

(0) 
C4HgNH2一一→(C3H7CN)

↓(0) 
HCN十C3H5COOH

5. 有機シアン化合物

(1 ) シアンヒドリン類は通常水溶液中では次のご

とく平衡であり，酸性条件下では平衡は左側l乙傾いて

いる.従ってリン酸酸性で蒸留すれば HCNが生成さ

~1，る.

，--T卒I京東

CN 
/R' I 

R-C 十 HCNζ二三R-C-R'
11 I 
o OH 620 

)
 

噌
E
よ(

 。CNCt + 一一一一一~十。NaCN 

-・・・・・・・(2)cr 

。lα

--田守酔CNCt 十。
。

H 

C-C-C 
I I 

H H H 

O=C-CH 

H 

向田一一号酔ハVH
一

+ 。cr

ot c日:一日-1-;zE732kj-O ω 

の刊-C3cこ b-bJ-b-しc〈c-?お〕

(2-Pentene 1，5-diylidene Bis(l-phenyI 3-methyl 5 pyrazolone) 

図5 ピリツン・ピラゾロン法の発色機構
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図6-2 ピリツン・ピラゾロン法におけるシアンイオン発色色素の色調変化の吸収スペクトノレ

発色後経過時間 5) 1時間14分 6) 4時間 6分 7) 4時間46分 8)21時間46分

nm ICr亜大吸収をもっ青色色素の生成を利用したもの

である.生成した青色色素の分子吸光係数は£ニ5.5

x 104， A=620 nm(H20)， e口1.23x105，A=640nm 

(12-ブチノレアルコール〉であり少量の 12-ブ、チノレアルコ

ーノレで、抽出することにより，感度を高めることができ

る.青色色素は常温で徐々に分解し赤色色素を生成す

る(図 6).本法における妨害は，反応 (1)に関するも

のが多い.

(1) 正の誤差を与える場合

チオシアンイオンおよびシアン酸イオンは，クロラ

ミンTと反応して塩化シアンを生成する.したがって

乙の両方のイオンは正の誤差を与える.チオシアンイ

オンとクロラミンTとの反応は，シアンイオンに比較

して遅いのでこの速度差を利用してチオシアンイオン

とシアンイオンと分離定量しようという試みが行なわ

れているが18九分離は余り良くない.シアン酸イオン

も正の誤差を与えるが， その影響は軽微であり， 10 

mgのシアン酸カリウムが 0.5μgあるいはそれ以下

のシアンイオンに中目当する 18) ピリジン。ピラゾロン

法で乙れらのイオンの除去は困難である.

(1)-1 アミノ酸，尿素，アンモニアによる妨害

実験操作 グリシン，グルタミン酸，アラニン，パ

リン，アスパラギン酸，ロイシン，イソロイシン， ト

リプトファン， リツン塩酸塩，プロリン，尿素をそれ
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ぞれ10mg，アンモニア 0.01mgを蒸留水20mli乙溶

解し， ]IS法におげるピリジン・ピラゾロン法で発色

を行なわせた.

結果および考察 結果は表 21乙示す.

グリシン 10mgはシアン 0.2μgの発色を示し生

成した色素はシアンと同様なものであった(表4). 

表4 ピリツン@ピラゾロン法におけるアミ

ノ般の発色

CN-;j;目当アミノ酸

グリシン

グJレタミン酸

アラニン

パ リン

640 0.2μg 

アスパラギ、ン酸

ロ イ シン

イソロイシン

トリプトファン 551 測定不能*

リジン塩酸塩

フ。ロ ン

尿 素 550 測定不能*

アンモニア 550 測定不能ネ

*他の波長にある吸収帯が 640ilm付j立にまで、か

ぶってくるため

他の脂肪族アミノ酸は呈色しなかった.反応は(2)式J乙

関与しているものと推定されるが詳細は不明である.

トリプトファンも呈色するが，これはシアンの呈色と

異なる(図 7). Ludzack等山はグリシン 10mgが

シアン 0.5μgI乙相当するとしているが，筆者等の臨

より可成低い.乙の差の原因は不明である.尿素もト

423 

リプトファンと同様に妨害をするが生成する

シアンのそれではなく，アンモニアも赤色の物質を生

成するが，尿素による発色と類似している.アンモニ

アはpH3，4， 5，において生成する赤色はリン酸二ナ

トリウム添加，n-ブタノーノレ抽出の操作により分解

するが， pH6.8における呈色は， 乙れらの処理によ

っても分解せず抽出できた.アミノ酸類，尿素および

アンモニアによる妨害は蒸留により除去できた.

(2) 負の誤差を与える場合

(2)一1無機還元剤

実験操作 シアン 5μg並びに還元剤を蒸留水 20

ml I乙添加し， ピリジン・ピラゾロン法l乙て， 発色さ

せた.

4 

丹、

u

シ
ア
ン
イ
オ
ン

2 

5 10 15 
μeq 

図8 還元性物質の量的変化による妨害
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図7 ピリヲン・ピラゾロン法への直接的妨害

1)アンモニア 2)尿 素 3) トリプトファン 4) CN- 5)グリシン
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結果および考察還元剤はクロラミンTを消費する

ため，塩化シアシの生成を阻害する.亜硫酸イオンお

よびチオ硫酸イオンで調べた阻害を図 81乙示す.クロ

ラミンTは通常11マイクロモノレ使用されており，レた

がって22マイクロ当量の還元剤により完全に失活す

る.実験結果ではそれ以下の童の還元剤によっても，

10マイクロ当量を過ぎたあたりから妨害を受けるよう

である.車硝酸イオンも同様な機構により妨害を与え

る.これらのイオンは蒸留法により十分に除去できな

い.蒸留によりどの程度除去できるか，またどの程度

なら妨害しないかを検討した.結果を関 91乙示す.硫

化水素ーは酸性下での蒸留によって， 90%以上回収さ

% 
100 

S20~-

除
去
率 S2d 

50 

SO~-

1 2 蒸留回数

図9 無機還元性物質の蒸留による除去率

れ，除去できない.チオ硫酸は， pH2のリン酸酸性

下で蒸留すると還元能力の80%を失うが， ζれを pH

5.51こ調節して再蒸留しても， 乙れ以下にはほとんど

ならない.亜硫酸は pH5.5での蒸留で約1/31乙減少

する.この方法では硫黄系の還元性物質は完全には除

去できない.無機還元性物質は，過マンガン酸カリウ

ム酸化により効果的l乙除去できた.他の酸化剤として

過硫酸アンモニウム添加を試みたが，有効ではなかっ

7こ.

(2)-2 有機化合物による妨害

フェノールは 4000ppmで、完全に妨害した 80pp

m では，やや妨害(回収率92%)する乙とが知られ

ており，阻害機構はクロラミンTの消費であろう.

(2)~3 他の有機還元剤 (Hdrazine ， Furfral， 

Fonnaline， Formic acid)いずれも， 50ppmの存

在でシアンの回収率を 01こする .ζの濃度は 100マイ

クロ当量以上の還元性を持ち，したがってクロラミン

Tの通常使用量の22マイク P当量を約 5倍程度うわま

わっている.したがって，クロラミンTは完全に消費

されてしまう.

(2)-4 還元性質の許容量

以上の実験より無機並びに有機還元性物質の許容量

が決定できる.還元性物質は11マイクロ当量のクロラ

ミンTは消費しても良いがそれ以上は好ましくない.

11マイクロ当量のクロラミンTは過マンガン酸カリウ

ム消費量1.4 ppmの蒸留水 250ml t[.対応する.いく

つかの還元性物質の許容存在量の計算値を表 51-こ示

す.還元性物質の妨害の除去は過マンガン酸カリウム

酸化lこよりシアンの損失なく除去できる.

表 5 還元性物質の最大許容濃度(計算値〉

化学種F255 化学種 巧i2F
HCHO 0.3 

HCOOH 1.0 

H2N-NH2 0.4 

S032- 1.7 

S2032- 0.5 
S2- 0.15 
N02- 1.0 

7. あとがき

本実験の結果，次の ζとが明らかとなった.

(1) EDTA， CyDTAは車硝酸と反応して高濃度

のシアンを生成した.

(2) 脂肪族アミンの中には亜硝酸と反応してシア

ンを生成するものがあった.

(3) 芳香族アミンは亜硝酸と反応するが，シアン

は生成しなかった.

(4) 亜硝酸の妨害除去にはスルファミン酸添加が

有効であり，また過マンガン酸カリウムによる酸化も

有効であった.

(5) 脂肪族アミンのある種のものは過マンガン酸

カリウム酸化によりシアンを生成した.

(6) 有機および無機還元性物質はクロラミンTを

消費する乙とにより，ピリジンピラゾロン法における

発色を妨害したィ乙の妨害はクロラミンTの約半量が

消費された後l乙出現した.

(7) 還元性物質の共存許容量は，過マンガン酸カ

リウム消費量として1.4ppmであった.

(8) 還元性物質による妨害除去としては過マンガ

ン酸カリウム酸化が有効であり，シアンはほとんど定

量的に回収された.
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(9) pH 5. 5調節後l乙再蒸留という方法は余り有

効ではなかった.

(10) 尿素，グリシン， トリプトファン，アニリン

等のピリジン@ピラゾロン法への直接の妨害は，蒸留

により除去できた.
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小笠原父島，母島における地下水および‘地表水の水質
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Chemical and Bacteriological Characterization of Surface and 

Subterane開 Watersof the Ogas間 TaraIslands 
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The Ogasawara Is1ands， vlhich have a population of about 1，300， are located on the Pacific Ocean 
about 1，OOOkm south of Tokyo. 

Chemical components and Coli“form bacteria of the surface and subeteranean waters on these 

islanc1s were examined from the geochemical and hygienical points of view. 

(1) The subteranean waters at the Okumura area (Chichi-jima Is1.) are classified into NaCl or 

Ca(日C03)2 type (Fig.3) which is characterizec1 by having a large amount of Na七 Ca++，Cl-

and HC03 -， and contains comparatively large amount of ammonia， manganese and zinc with slight 
alkalini ty. 

The presence of all the above noted materials except zinc seems to be c1ue to the intrusion of 

sea water anc1 affected by the topographycal and geological factors. But zinc seems to be entirely 

originatec1 to the colligate tubes used as well cribs. 

(2) The subteranean waters at the Okimm・aarea (Haha-jima 1s1.) are classified into NaCl or 

Ca(HC03)2 type CFig.5) which is characterized by having 1ess amount of Na十， Ca十七 Cl- and 

HC03 - than that at the Okumm・a，anc1 contains nitrate and zinc with slight acic1ity. 

Zinc seems to be entirely originated to colligate tubes as well as the Okumra wells. 

(3) All of the surface waters (dam and stream waters) on the Ogasawara 1slands are classified 

into NaC1 type (Fig. 6 & 9) which is characterizec1 with high turbic1ity， color， KMnOrconsumed， 
iron， Na十 andCl-contents. 

Above notec1 facts seem to be originatec1 to climate of high temperature anc1 high humibity， ero・

sion of rock anc1 soil materials and c1issolution of windborne salt. 

The composition of the surface waters on these islands seems to have many similarities as comp闘

arec1 with that of the river waters in Southeast Asia. 

(4) On the whole surface and subteranean waters were found to be contaminatec1 with a large 

number of Coli輔form(2-900/25m1) and other bacteria (55-300，000/251111). 
(5) Twenty-eigth strains of Coli-form bacteria iso1ated from the above waters were classified 

according to the 1NViC tests anc1 46.4% of them is c0111prised in Escherichia Coli 1 anc1 E. Coli 11. 
The presence of these types indicates the responsibility of fecal conta111ination by mam111a1s. 

(6) Fro111 the results， the origin of feca1 contamination of the surface waters seems to be due to 
the excreta of wilc1 goats that inhabit mountain area in large number. That of the wells owe to 

incomplete construction of the wells and the fairly permeable stratum. 

ホ東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160東京都新宿区百人町3-24--1
，[こ TokyoMetropolitan Resear・chLaboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 
160 ]apan 
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まえがき 計画されている.また，母島では取水井3ヵ所の他l乙

小笠原諸島の父島，母島は東京から南へおよそ

1，000kmの海上にあり，父島は面積約24km九周囲約

51km，人口1，054人(昭和49年3月現在)， 母島は面

積約21km2，周囲約58km，人口203人(昭和49年3月

現在〉である.現在，小笠原諸島で、はこの二島民のみ

一般住民が生活している.

わが国の領土として一長い歴史をもっ小笠原諸島は昭

和21年から米軍の直接統治下におかれていた.しか

し，昭和43年にわが国民返還され，現在は東京都民属

する数少ない村のーっとなっている.乙れら島々の返

還前の水道施設は米軍の管理する取水堰堤 2ヵ所およ

び井戸 2ヵ所がその給水源となっていた.返還後は父

島で取水井9ヵ所，取水堰 2-j} fiJT，ダム 4ヵ所l乙拡充

され，将来は， 1日1，100m3の給水能力となるように

0500  10OOm 

ダム 1ヵ所が建設され，日量400m3の給水能力となっ

ている.両島とも大きな川はなく，長 1~ 4 k111の小

さな)11を堰止めたダムや取水壊と共l乙，塩類濃度の高

い地下水が主な給水源となっている.

これらの島々の水道で、は全体的な水量不足に加え

て，地下水の塩味，}:I二戸わくからの亜鉛の溶出，地質

からくる鉄，マンガン，有機物，濁り，あるいは臭い

の問題等，水質上の問題も多かった.しかし，水源と

なる水の分析は過去に充分に行なわれていなかったの

が実情である.乙のため，筆者らは昭和48年6月比約

2週間現地i乙滞在し，主として，水道原水として利用

されている地下水，ダム水，沢水等の理化学的分析お

よび大腸菌群などの細菌検査を行なった.本絹では，

乙れらの結果について， I注水学的および衛生学的見地

~ 

Fig. 1 Water Supply System and Sampling Station on Chichi-jima Island 
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より検討を加えた.

地質1-3)および気候2，4)

小笠原諸島のうち，聾島，父島，母島の 3列島は伊

豆諸島から西之島，硫黄島lこ至る一連の列島と並行し

て走り，その外側弧にあたる.これら 2系列の列島の

構成地質はおのおの極めて異なる.内側弧l乙属する伊

豆諸島，硫黄島は活動中の火山を含む第四紀火山岩類

から成るのに対し，外側弧の小笠原諸島は古第三紀の

海成堆積層を主体としている.後者は火山活動の終了

後の基盤の上に石灰殻を有する各種の下等動物あるい

はプランクトン等の遺体が堆積してできた石灰岩が隆

起して海上に頭を出したものといえる.地質は主l乙玄

武岩石英粗面岩を合む安山岩の熔岩と集塊岩，凝灰岩

などから成り，これらの岩石が風化した土壌のラテラ

イト性赤色土壌 redlateriuc soil t乙広くおおわれて

o 500 10QOm 

いる.乙の土壌は最も広く各島J乙分布しており，赤色

~赤黄色の粘土質下層土と表層付ー近の団塊状構造を有

する堅牢なクラスト clast (酸化鉄，酸化アルミニウ

ムの集積物〉が特徴的居位である.乙の種の土壌は高

温多湿の所産であり，主l乙，段正面の平坦部 l乙分;布

し，との土層全体の厚さは数m以内で， 1m以内のと

乙ろもある.

気候的l乙は，乙れら島々は海洋性の亜熱帯地域l乙属

しているが，丁度，北赤道海流の北辺にあたり，黒潮

と北赤道海流の複雑な影響を受けているため，同緯度

の他地方比較べて気温は比較的高くむしろ熱帯的気候

を示している.そして，年平均気温はほぼ 230，月平

均最高気温は28
0，同最低気温は17

0である.雨量は年

間1，600mmで、南西諸島や伊豆諸島の3，OOOmm以上に

較べて，はるかに少なく，ほほ東京と同量である.し

* Sampling Station 

Fig. 2 Water Supplly System and Sampling Stations on Haha-jima Island 
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Sampling Station 

Sllbteranean 1:Vaters 
(Chichi-jima 151.) 

Okul11ura Well No.1 

Oku111ura Well No.3 

OkUl11UI・aWell No.4 

Okumura Well No.6 

Okumura Well No.7 

Okumura Well No.8 

Okumura Well No.9 

Kominato Spring 

Subteranean 1Vtαtel・5

(Haha-jima 151.) 

Oki111ura羽Tell No.1 

Oki111ura Well NO.2 

Oki111ura Well No.3 

Miyagawa Well 

SLtuCfhaicc1e1 FJα:ters 
J二jima1s1.) 

K0111agari Dam (surf.) 

Komagari Dam (5m) 

KomagariDam(10.7m) 
K0111agari Dam 

(outlet〉〉
Sakaiura Dam(surf. 

Sakaiura Dam (5m) 

Sakaiura Da111 (9m) 

Renju Da111 (surf.) 

Byobu Da111 (surf.) 

No. 2 Dam 

No. 3 Dam 

Nyuto Stream 

Shigure Stream 

SL1tErIfαa1c1α e予Vateγs
ソima151.) 

Chibusa Dam 

Chibusa Stream 

Tamagawa Stream 

Ann. Rep. TokyoMetr. Res. Lab. P.H.， 25，1974 

Table 1. The Result of Physiochemical Analysis of the Surface and 

|Date i WT  
(1973) I (0 C) 

Jun.ll 22.5 

Jun.11 23.5 

Jun.11 22.5 

Jun.ll 23.0 

Jun.ll 23.5 

Jun.ll 23.2 

Jun.11 23.0 

Jun.11 24.0 

Jun.13 21. 5 

Jun.13 22.7 

Jun.13 22.5 

Jun.13 24.5 

Jun. 9 28.4 

Jun. 9 19.0 

Jun. 9 18.2 

Jun. 9 20.0 

Jun.12 26.5 

Jun.12 19.6 

Jun.12 19.5 

Jun. 9 26.4 

Jun.11 27.0 

Jun.12 23.5 

Jun.12 23.8 

Jun.12 20.4 

Jun.12 25.5 

Jun.13 26.0 

Jun.13 

Jun.13 25.0 

KMnOr Total 
pETurbidity Color NH N NO N NO N consumed Hardness (deg.) (deg.) .L'J..q-.n .1.''-'2-.1.' .1.''-'3-

(mg/l) ( mg/l) 

7.2 1 5 Tr Tr Tr 6.9 324 

7.2 2 5 Tr N Tr 7.7 380 

7.3 2 7 Tr N Tr 6.0 420 

7.6 4 12 Tr N Tr 7.6 228 

7.5 5 9 VS Tr Tr 9.0 948 

7.3 4 5 VS Tr Tr 5.1 468 

6.8 0.5 8 Tr N Tr 7.1 268 

6.7 。 。 Tr Tr 1.8 186 

6.5 3.5 5 Tr Tr VS 3.5 184 

6.6 1 12 N VS VS 2.7 164 

6.7 1 2 Tr VS VS 3.1 230 

6.7 0.5 5 Tr N VS 3.9 102 

7.2 45 80 Tr N N 54.8 88 

6.6 65 80 VS N N 30.6 102 

6.5 51 50 S N N 27.4 116 

6.6 55 75 S N N 27.4 102 

7.4 40 50 VS N N 19.3 44 

6.3 42 50 VS N N 23.3 36 

6.4 56 120 S N N 24.9 100 

29 40 VS N N 26.6 78 

8.1 40 80 VS N N 23.3 70 

7.4 17 35 Tr Tr 10.9 130 

7.4 24 40 Tr Tr 13.3 82 

8.4 20 50 VS N 20.9 88 

7.0 40 80 VS Tr 24.9 60 

7.5 16 40 VS Tr 9.8 72 

Tr Tr 12.2 74 

7.7 40 70 Tr Tr 15.1 104 

N : Negative， Tr : Trace， VS : Extre111ely S111all Amount， S : Sl11all Amouut 
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Subteranean Waters on the Ogasawara Islands 

Total Total Si02 P04 Di~':. Residue Fe Mn Zn Ca Mg Na K Cl S04 HCOs 
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かし，冬季にも平均して雨量があり，台風や低気圧に

よる集中豪雨をみる乙ともある.

水道施設の概要

1.父島の水道

現在計画中のものも合めダム関係 (2ヵ所の取水壌

を含む) 7ヵ所，井戸関係9ヵ所が水源となっている

(Fig. 1). 

ダム関係7力所は全長 1~ 4k111の小さなJ11を堰止

めたもので，そのうちダム 5力所の貯水量はそれぞれ

1，2001113から37，0001113 と規i英は小さい(ただし，s寺

雨ダム37，0001113は未完成).他の 2ヵ所は取水堰(第

ニ水源，第三水源〉である.乙れらダム関係の水はい

ずれも，降雨時l乙激しく濁り，また，小曲ダムにおい

ては，建設時に木の伐採を行なっていないため，ダム

内で立木が腐敗し，有機物が多く，硫化水素臭が激し

くなっている. ζれらの水は爵浦浄水場l乙て凝集沈て、

ん処理後，炉過ちれ給水されている.

井戸関係では奥村地区に 77J所，扇j甫地区lこ2ヵ所

あり，共lこ直径 3111程度の亜鉛引きコノレゲート管が井

戸わくとして使われている.いずれも開放式井戸で深

さは 3，.....， 5111である.奥村地区の井戸では， 1号井氏

{也の井水を集め，担過機を通した後，主として大村地

区~<:[lj~7Jくしている. 乙れらの井水は，海l乙近く，塩分

濃度が高いため，通常，扉風ダムの水を加えて，給水

しているが，降雨時には渇度が上がるため，混入は中

止される.

2. 母島の水道

取水井3ヵ所， ダム 1ヵ所ーにより， Iヨ量400m3の給

水量が計罰されている (Fig.2).採水当時はダムが未

完成であったため，取水井 3ヵ所の水がlfij邑機を通し

て給水されていた.いずれも，父島における取水井と

同様に，直径 3m位の亜鉛引きコノレゲート管を井戸わ

くとして使った深さ 7m程の開放式井戸で、ある.

試料水の採取および分析方法

1.試料水の採取

昭和49年 6月9日から 6月13日にかけて，父島およ

び母島のダム水，取水堰水，井戸水および水源、として

利用予定の沢水等を採取した CFig.1および Fig.2.

キ印).

探水はダム水，井戸水は主としてバンドン深水器を

用い，取水堰水，沢水および?yj水については直接 21 

のポリピン(化学分析用〉および 100m1の滅菌ポリ

容器(細菌試験用〉にそれぞれ採取した.

2.分析時期および分析方法

水温， pH，硫化水素， 1容存酸素，透明度は採水時

l乙，i易度，色度，アンモニア性窒素，亜石~酸性窒素，

硝酸性窒素， M-アルカリ度，大腸菌群， 一般細菌数

は採水後 6時間以内l乙，現地試験室 l乙て， その他，

Tab1e 1.1<:示す分析項目および大腸菌群の INViC試

験は東京の研究室J乙持帰ったのち試験した.

分析は主lこヒ水試験法5)I乙従い，次lこ示す方法で行

なった.

渇度:光電光度法(散乱光)，色度:肉眼比色， pH 

:比色法，アンモニア性窒素:ネスラー法，亜硝酸性

窒素および硝酸性窒素 :GR法，過マンガン酸カリウ

ム消費量:酸性法，総硬度および Ca+十および、tMg十+

:EDTA法，溶性ケイ酸:モリブデン酸育法， リン

酸イオン:モリブデン限法，総鉄:硫シアンカリウム

法ペ マンガン:過硫酸アンモニウム法，盟鉛:原子

吸光法，ナトリウムおよびカリウム:炎光光度法，塩素

イオン:モール法，硫酸イオン:比渇法，硫化水素:

パラフェニレンジアミン法， i'容存酸素:ウインクラー

法，重炭酸イオン:M-アルカリ度より算出，大腸菌

群および培地上の全コロニー数(一般細菌数) :メン

プラン@フィルター.Endo培地 .MTGE培地フィ

ーノレドラボセット (ミリポアネ土製， 1>45111111， 0.45μ 

ブィノレター)により 370Cで24時間培養， INViC試

験:上水声明会法による.

結果および考察

1.化学的試験

1. 1.父島の地下水

奥村地区の 7本の取水井(ただし， 1号チiこは他の 6

本の井水との混合水〉およひ、小湊湯水について調べた.

分析結果は Tab1e1. i乙示す.奥村地区の取水井の水

温は22.5~23. 50を示し，平均23.20を示した.乙の温

度は本土関東地方の浅層地下水温7) 15~170 Iこ比べ高

いが，沖縄宮古島あるいは石垣島の地下水温呂)23.6~ 

26.001<:比較すれば，僅かに低い.一般に， ~支層地下水

の水温は，その土地の年平均気温よりやや高い値を示

すりといわれる乙とから，妥当な水温と考えられる.

色度および渇度は，それぞれ 5~12度， O. 5~4. 7度を

示した.乙れらは溶存するあるいは懸渇するマンガン

および亜鉛が多いためと思われるが，前者は地質によ

るもの，後者は井戸わくに使われたコノレゲート管から

溶出したものと考えられる .pHは6.8，.....，7.6を示し， 9

号井をi珠く他の井戸はすべて7.2~7. 6の徴アルカリ性

を示した.ζれらの井戸は沖積低地にあり 2¥アンモニ

ア性窒素が検出され，硝酸性窒素がほとんど検出され

ない乙とより，還元的地層にあるものと考えられるめ.

また，地形，地質から海水の浸透丸山も考えられる ζ と
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meq 10 8 6 4 2 。2 4 6 8 10特meq
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.9 

Kominato Spring 

Fig. 3 Hexacliagrams of the Subteranean vVaters on Chichi-jima IsIand 

から，乙れらの井水は微アルカリ性を示すものと思わ

れる.過マンガン酸カリウム消費量は比較的多く，

5. 1 ~9. Omgj1を示し，平均 6.4mgj1であった. 乙れ

は関東地方の武蔵野台地の非汚染地下水の 2mg/1以

下，あるいは沖縄宮古島，石垣島における地下水の平

均fi色1.7mg・/1およびに比べてもかなり高いようであ

る.しかし，地形，地質を異にする伊豆諸島の島々で

は， O.4......，45mg/1と著しく 11屈があり，粘土lこ高い過マン

ガン酸カリウム消費量を示すのは，海岸l乙近い塩分濃

度の高い)J:水である.蒸発残留物は 600~2 ， 700 mg/I 

を示し，平均1，000mg/1であった.また，塩素イオン

は167......，1， 004mgバを示し，平均 311mg/lを示した.

これらの井戸のあるi中積低地は旭川の扇状地で、あり，

この川!こ沿って海水の没入がみられるといわれるの.

乙れら井水の主成分は Na+，Ca+七および HC03一，

Clーであり， Fig. 3の Hexadiagram13) Iこ示すよう

に NaCl型または CaCHC03)z型の水質型を示して

し1る.
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::ミ[¥¥¥1
Ca Mg SO.， -Na K Ca Mg SO.， Na K 
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Fig. 4 Equivalent Ratio of Each Element to Chlorine in Subteranean Waters 
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Fig. 6 Hexadiagral11s of the Dal11 and Streal11 Waters on Chichi-jil11a Island 

塩素イオンに対する各元素の当量比ωを海水および

本土の河川水と比較した.父島奥村井戸は， Fig. 4~乙

示すように， CajCl当量比応対して， MgjCl当量比

が比較的近い 1号井， 4号井および 9号井とその差の

大きい 3号井， 6号井， 7号井および 8号井l乙分けら

れる.乙れは前者が旭川l乙近いため，その影響を強く

うけているためと考えられ，後者ではむしろ地質の影

響14)を強くうけているものと考えられる.しかし，い

ずれも CajCl>MgjClを示す. これは小笠原の地表

水(後述〉あるいは海水と比較した場合，地層からの

Ca+ートの溶出が多いためと考えられるが， この地域の

沖積層iζはサンゴ混りの細砂層があり，この部分が主

な帯水層lこなっているわことが， Ca++の溶出を多く

しているものと思われる.

ちなみに，火山岩類を主体とした伊豆諸島の地下

水15)はいずれも NaCl型の水質型を示しCa十九日Cloー

の浪l支は低い.また，CajClと MgjClの当量;比は，

いずれも MgjCl>CajClを示す.

小ì~~1m水は奥村-井戸の水質と比較すると ， i易度，色

度はほとんどなく，微酸性を主し，過マンガン酸カリ



436 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

ウム消費量も少ない.しかし， Na+およびCl-濃度

は高く，水質型は NaCl型を示すくFig.3). また，

CajCl当量比と MgjCl当量比はその差の少ないCajCl

>MgjClを示した(Fig.4).ζの小湊湧水は岩山の

山麓より湧出するものであるが，地質的原因，すなわ

ち，古い海成堆積層1) の影響により， ζのような水質

型を示すものと考えられる.

1. 2.母島の地下水

母島における取水井3ヵ所および民家の井戸 1ヵ所

について調べたくFig.2). 

乙れら 4本の井水の水温は 21.5~24. 50を示し，平

均 22.80父島奥村井戸l乙比べ，やや低い値を示した.

乙れは奥村井戸と比べやや深い 7mノ付近J乙帯水層17)が

あるためと考えられる. 色度は 2~12 度， 平均 6度

を，渇度はo.5~3. 6度で平均1.5度を示した.これら

も奥村井戸と同じく，マンガン，亜鉛がその主な原因

となっているものと思われる. pHは6.5~6. 7の微酸

性を示し，アンモニア性窒素はほとんど認められない

のに対し，硝酸性窒素が認められる ζとより，乙の地

層は酸化的地層と考えられるの. 過マンガン酸カリウ

ム消費量は2.7 ~3. 9 mgjl，平均 3.3mgjlで，父島奥

村井戸の半量程度であった.蒸発残留物をはじめとし

て，他の成分も少ないが，武蔵野台地の地下水18)I乙比

べれば2倍以上の溶存物質を含有する.

沖付地区における地下水は Fig.2からわかるよう

1.5 

0.5 

0 

1.5 

0.5 

。Na
/ 
CI 

Komagari Dam 

Sakaiura Dam 

Byobu Dam 

Renju Dam 

l乙，大谷川の伏流水と考えられる沖村1号井および宮

川井戸と，前者l乙比べ塩類濃度の高い玉川の伏流水と

考えられる沖村 2号井および 3号井に分けられる.乙

れらの井水は成分的lこも蒸発残留物， Na+，Cl叩およ

び S04--などにその差が見られる.各井水の Hexa-

diagramを Fig.5 I乙示す.水質型は奥村井戸と同

じく NaCl型または Ca(HC03)2型である. Fig.4 

K示す各元素の塩素イオンl乙対する当量比 CajClお

よび MgjClから，その差の接近している宮)I r井戸と

沖村2号井がより河川水の影響を強く受けているものl

と思われる. Ca/Cl当量比と MgjCl当量比は沖村 2

号井を除き CajCl>MgjClを示す.

1. 3. 父島の地表水

(1) ダム水:小曲，境浦，連珠，扉風の 4ダムの表

面水および小i出，境浦ダムの中層，下層の水質ならび

に小曲ダム接合井(取水口〉の水質を調べた (Table

1.および Fig.1). 

四つのダムの表面水の水温の平均は 27
0 で，色度は

40~80度を，渇度は29~45度を示し，渇色度が非常に

高い.また，過マンガン酸カリウム消費量の平均値は

31mgjl，総鉄の平均値 O.60mgjlと乙れらも高く，ア

ンモニア性窒素も多量に検出される.これらのこと

は，これらダムの集水域の地質が極めて保水性が悪

くへ 流出が早い乙と，年平均気温が高いため，有機

物の生産量が多く，腐敗分解が早い乙と7)， また山地

Chibusa Dam 

Chibusa st ream 

Tamagawa stream 

Fig 7. Equivalent Ratio of Each Element to Chlorine in the Surface Waters 
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に多数生息する野生化レた山羊等4) のt~I:1世物の影響な

どが考えられる.また，乙れらの水l乙鉄分の多いこと

は酸化鉄，酸化アルミニウムを主成分とするラテライ

ト性赤色土壌が広く乙れらのダムの集水域l乙分布して

いるめ乙とに起因するのであろう.以上の乙とは，東

南アジアの河川水間が高渇度で，有機物含量の多い乙

とと類似している.蒸発残留物の平均は 305mgjlで，

ζれらの水の主成分は Na+とC1-であり， Fig.6の

Hexadiagram 1[.示すように，その水質型は NaCl型

であった.

塩素イオンに対する各成分の当量比は Fig.7 1[.示

す.前記の地下水lこ上ヒレ，むしろ潟水l乙近いパターン

を示し， MgjCl >CajClである.乙れらの理由として

は，海成堆積層2.3)の影響および風送海塩7)の影響が考

えられる.

火山岩類を主体とした伊豆諸島では土の透水性が極

めて大きい1のため表流水はほとんど存在しないが，沖

縄本島などの河川水めを含め，本土の河川水20)は一般

に Ca(HC03)2型の水質型を示し， CajCl > MgjClの

当量比を示す ζ とから，小笠原の表流水は特徴的とい

える.

小曲ダムおよび境浦ダムの全層における水温および

pHの測定，ならびに表面水， 中層水および下尾J水の

三層における各成分の分析を行なった (Table1. お

よび Fig.8). 調査時が6月であったため，これらの

ダム水は成層しており，特!こ下j曹においては嫌気的還

元状態となって，境浦ダムにおいては 7m以深で，小

msq 5 4 3 2 

SO:;-

HCOよ

Cl 

。

曲ダムにおいては 1m以深で硫化水素臭が感じられ

た.小曲ダムにおける硫化水素の測定値では， 3mで、

O.26mgjl， 6 mおよび 9mで1.60mgjlであった.乙

れは成層が発達しているためと，特l乙，小曲ダム lζお

いては水中l乙未伐採の樹木が多く，乙れらが腐敗して

いるためと考えられた.なお，乙れら二つのダムの水

質を異にするのは，集水域の広さへ 地質の相違など

も影響しているものと思われる.

(2) 取水堰および沢水:第二水源，第三水源とも急

峻な小さな沢を堰止めた僅か数 10m3 の水をためた取

水堰である.乳頭沢水は旭川の上流の乳頭山の中腹で

採水した.また，時雨沢水は父島最大のJ11，八瀬川の

上流の時雨ダム建設予定地で採水した (Fig.1). 

水温は，比較的関高が高く，樹木でおおわれた地点

で探水した乳頭沢水が20.40 と低かったが，他は 23.5

，..，25.0。を示した.色度は 35-80度，平均52度を， 1萄
度は17，..，40度，平均25度であったが，いずれも，上流

域の最も大きい2)時雨沢水が高い値を示した. pHは

乳頭沢水で8.4とかなり高い pHを示した.他は7.0--

7.4の中性~微アルカリ性であった. 過マンガン酸カ

リウム消費量は平均で17.5mgjl， 総鉄は平均で 0.60

mgjlであった. 乙れらの値においても時雨沢水が最

も高い値を示した.また，蒸発残留物は309，..，459mgjl

で，平均380mgjlと乙れはダム表面水に比べれば，や

や高い値を示している.

Fig. 6 1[. Hexadiagramを示す. 乙れらの水はい

ずれも NaCl型であったが，第二水源は特lこCa十九

2 3 4 5 meq 

Fe寸寸 +MnH

ca+ +Mg +十

Na++K" 

Tamagawa Stream 

Fig. 9 Hexadiagrams of the Dam and Stream Waters on Haha-jima Island 
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HC03ーの含量が多かった. 塩素イオンl乙対する各成

分の当量比は第二水源を除き，いずれもMg/Cl>Ca/CI 

であり，ダム水と同様J乙，y毎水lこ近いパターンを示し

7こ(Fig.7).

1. 4.母島の地表水

乳房ダム仮えん堤およびその上流の乳房沢および玉

川沢の 3ヵ所を調べた (Fig.2). 

Table 1. Ic::.示すように，成分的l乙乳房沢水(大谷

川系〉と玉川沢水(玉川系)Iこ違いが見られ，玉川系

の方が全般に塩類濃度が高い.しかし，乳房沢水にお

いてはリン酸イオン濃度が高いことが目立った.大谷

川系と玉川系の表流水がそれぞれ伏流水として地下水

i乙影響を及ぼしていた乙とは前述した.しかし，全体

的l乙父島の表流水とほとんど同じ傾向を示し，高渇

度，高色度，高有機物，高鉄分の水質であった.

各水の Hexadiagramを Fig.9 Iこ示す.いずれも

盤整 Subteranean water 
in Chichi-jima Island 

Subteranean water 
。inHaha-jima Island 

吐マ一一Ca
。

439 

NaCl型である.また，塩素イオンl乙対する各成分の

当量比は Mg/Cl>Ca/Clを示し，父島の地表水と同様

l乙，海水lζ近いパターンを示した(Fig.7).

なお，全体の水質の1巴擦を容易にするため Fig. 10 

1乙各水の key-diagramを示す.

2.細菌学的試験

2. 1.大腸菌群および一般細菌数

メンブランフィルター.Endo t音t也.MTGEt音l也・

フィーノレドラボセット(ミリポア社製〉により大腸菌

群および一般細菌数を調べた.父島，母島における水

道原水24検体の他に，海水浴場 8検体についても検査

した.結果を Table2. I乙示す.

父島，母島における地下水にはいず‘れも大腸菌群お

よび一般細菌数が多数検出されている.乙れらの結果

を化学的試験の結果と比較すると，汚染度の高いとこ

ろに細菌数も多い傾向が見られた.しかし，乙れはこ

~OO 

X Surface Water 
in Chichi-jima Island 

ム Surfacewater 
in Haha四jimaIsland 

@ Sea Water 
国 RiverWater in Japap 

Clω一一吋Y
。↓ω

Fig. 10 Key-diagrams of the Surface and Subteranean Waters on the Ogasawara Islands 
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Table 2. Coli-form Bacteria and Viable Cell Counts of the Surface and Subteranean 

Waters and Sea Water on the Ogasawara Islands 

(Tested by Membrane Fi1ter， Field欄Laboset) 

Number of Viable 
Sampling Station IColi幽formGroupl Cell Counts 

(per 25ml) (per 25ml) 

Subterα'JlCαnv入TaterにChichi-jima)
Okumkra Well No. 1 40 350 

11 No.3 3 14，000 

1; No. 4 72 140 

11 No.6 31 3，400 

1; No.7 640 40，000 

11 No 8 27 4，500 

11 No.9 12 7，900 

Kominato Spring 2 200 

Subteranean Hそlter(Haha噌jima)

Okimura Well No. 2 5 12，000 

11 No.3 480 20，000 

Miyaga wa Wel1 75 >250，000 

Surface lVater (Chichiゾ'ima)

Komagari Dam (surf.) 3 3，400 

Sakaiur・aDam (surf.) 90 28，000 

11 (9 m) 10 700 

Renju Dam (surf.) 3 3，400 

1; (2.5111) 7 2，300 

11 (5 m) 2 3，400 

11 (outlet) 3 2，300 

No.2 Dam 330 11，000 

No 3 Dam 310 28，000 

Nyuto Strea111 280 8，500 

Shigure Stream 900 12，000 

SU7プacelVater (Haha-jima) 

Chibusa Dam 80 >250，000 

SeαlViαteγ (Bαthing-Plαce) 

Reverse of Elementcah〕r1y -j School 4 450 (Chichi-ji111a) 
Futami Pier (。 12 790 

Kiyose Estuary ( 11 80 >300，000 

Okumur・aEstuary ( 270 >300，000 

Ougiura Bay ( 1; ) 7 55 

Kominato Bay (。 5 2，300 

Yastuse Estuary (グ 19 > 30，000 

Oki Port (Haha-jima) 250 >250，000 

れらの取水井がいず、れも口径の大きな開放式の浅井戸 水，取水堰水， 1尺水等においては，特l乙，上流の沢

で，その上l乙簡単な小屋がけがしてある程度である ζ 水や取水堰水lこ多い傾向がみられた.さらに，海水浴

とに加えて，地形，地質的にふ細菌的汚染を非常に 場においては，特K河口付近!こ細菌数が多く検出され

受けやすい環境にあるためと考えられる.また，ダム た.



Result of INViC tests Table 3. 

淵

うも

Okumura Well No.4， Sakaiura Dam， Byδbu 

EscheTichia coli 1 Dam， No. 2 Dam， No. 3 Dam， Kominato Bay， 9 32.1 

Yastuse Estuary and Oki Port 

Okumura Well No. 3， Renju Dam (2. 5m)， Nyutδ 
EscheTichiαcoli II 4 14.3 

Stream and Chibusa Dam 

Number of Strains Sampling Station of Isolated Strain Species of Coli咽formGroups 

5Dト

ー一、、
4主コ=トι-n 

空H

出

。。CitTobacteT freundii 1 

有3.6 1 Renju Dam (outlet) CuγobacteT fTeundii 1I 

嚇
一
同

Okimura Well No.3， Okumura Well No.1， 
M
U
W
H
C吋
A
F

28.6 8 
Miyagawa Well (3)， Futami Pier and Oki port 

KZebsiellaαeTogenes 1 

。
Okumura Well No.7， NyutδStream， Shigure 

stream (2)， Reverse of Elementary School and 

Ougiura Bay. 

。Klebsiella aaogenes II 

21.4 6 Irregula;γ types 

九

H
A
F
H

100 28 Total 
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2. 2.大腸菌群の INViC試験による分類

上記， メンプラン・フィノレター.Endo培地・フィ

ーノレドラボセットによって検出された大腸菌群のコロ

ニーを INViC試験により，その分類を行なった.

メンブラン・フィノレター上の大腸菌群コロニーを B

GLBはっ酵f官民移植， 370
で48時間培養後，ガス発

生をみたものを培地に画線培養 (370，24時間〉した.

乙の培地上の定型的，亜定型的コロニーを斜面寒天培

地およびLBはっ酵管lこ移植し， 370，48時間培養し，

ガス発生の再確認をしたのち，乙の斜面寒天培地上の

コロニーを INViC試験lこ供した，乙の方法により，

28株を分離し，上水試験法lこ基づ、く INViC試験を行

なった.結果は Table3. I乙示す.

乙の結果，大腸菌群の型は EscherichiaColi 1が

も多く，以下，Klebsiella aerogenes 1， E. Coli II， 

Citrobactor freundii IIの)11買で同定された. ζの試

験において，どの型lこも該当しないイレギュラー型は

21.49らであった. これらイレギュラー型の多くは，メ

チJレレッド試験とフォーゲス@プロスカウエノレ試験は

陽性，インドフェノール試験とクエン酸ナトリウム試

験は陰性という性状を示した.晴乳動物の担1:准物;乙起

因すると考えられる E.Coli 1および II型が全体の

46.4%も占めているが， ζれらは人のあまり踏込まな

い沢水からも検出されている.乙れらの!原因は，山地

i乙多数生息する野生化した山羊lこ由来するものと考え

られる.

要約

(1) 小笠原父島，母島は亜熱帯l乙属する太平洋上の

島々であるため，地形，地質，気候などの影響をう

け，水道原水として得られる水は良質とはいえない.

ζのため，筆者らは，昭和48年 6月民約 2jm間現l也氏

滞在し，地下水，ダム水，沢水等24ヵ所28検体の理化

学的分析および大腸菌などの細菌検査を行なった.ま

すこ，同時比海水浴場8力所の細菌検査を行なった.

(2) 父島奥村地区の取水井7本は海l乙近い沖積低地

にあり，塩類濃度が高い.Na+， Ca++およびC1-，

HC03- が主成分で NaCl型または Ca(HC03)2型の

水質型を示す.また， CajCl当量比と MgjCl当量比

を比較すると CajCl>MgjClを示す.なお，井戸わく

に使われたコルゲート管より亜鉛の溶出がみられ濁り

を生じるものもあった.

小湊湧水は Na+および CCを主成分とする NaCl

型の水質型を示し， CajCl当量比と MgjCl当量比を

比較すると CajCl>MgjClを示す.

(3) 母島沖付地庄の地下水は父島奥村地区の地下水

l乙比べ塩類濃度は低いが， Na+， Ca++および Cl-，

HC03- を主成分とする NaCl型または Ca(HC03)2

型の水質型を示した.CajCl当量比と Mg/Cl当量比

を比較すると CajCl>MgjClを示した.また，父島の取

水井と同様に，井戸わくからの亜鉛の溶出がみられた.

(4) 父島のダム水，取水堰水，沢水などの地表水は

渇度，色度，過マンガン酸カリウム消費量，総鉄，

Na+および Cl-濃度の高い NaCl型の水質型を示し

た.塩素イオンl乙対する各成分の当量;比は本土の河川

水l乙比べ海水l乙近く， MgjCl >CajClを示した. ま

た，ダム水においては成層がみられ下屑は還元状態で

あった.特l乙，小曲ダムにおいては水面下 1mで硫化

水素臭が感じられた.

母島の地表水も父島の地表水とほとんど同じ水質を

示したが，乳房沢水で、リン酸イオンが多く検出され

7こ.

(5) 火山岩類を主体とする伊豆諸島の地下水の水質

は NaCl型の水質型を示し， CajCl当主比と MgjCl

当量比はいずれも MgjCl>CajClを示すのに対し，小

笠原父島，母島の地下水の水質は成分比で、は，本土地

下水と伊豆諸島の地下水の中間的性質を有するといえ

る.

また，伊豆諸島の土はきわめて透水係数が大きいた

め，地表水はほとんど存在しないが，沖縄本島を含

め，本土の河川水はCa(HC03)2型の水質型を示し，

CajCl>MgjClを示すのに対レ，小笠原父島，母島の

地表水は NaCl型を示し， Mg/Cl >CajClであるので

きわめて特f!l&白句といえる.

(6) 父島，母島の地下水lこは多数の細菌および大腸

菌が検出された.乙れらを化学試験の結果と比較する

と汚染度の高いと乙ろに細菌数も多い傾向を示した.

また，地表水においても多数の細菌が検出されたが，

特に，上流の沢水，取水堰等!こ多数検出された.また

海水浴場では河口付近lζ細菌数が多い傾向がみられ

た.

(7) 各水から検出された培地上の大問菌群をINViC

試験により，その型を分類した結果，日哨甫乳動物の排池‘

物lに乙起因すると考えられる Esclzer‘-ichia勺αCoh1およ

びII型が全体の46.4%を占めた.これらは人のあまり

踏み込まない沢水などにむしろ多数検出されている ζ

とより，山地l乙多数生息する野生化した山羊lこ由来す

るものであると考えられる.

謝辞本調査は当り，水道局水質センター(当時

小笠原支庁開発課〉前出繁次氏，小笠原村村‘民課白J瓦

康郎氏，小笠原支庁上下水道課の皆保および衛生局環
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境衛生部水道課の皆様l乙多大なと協力をいただいたと

とを，深く感謝いたします.

(本研究の一部は第10回水処理生物学会および第33
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水の臭気に関する基礎的研究(1 )三宅島大路池の臭気成分について

土屋悦輝*

The Basic Research on the Causes of odors in the water. ( 1 ) 

Studies on Odorous Materials in the water of the Pond of Tairo at Mi)叫 cejima

YOSHITERU TSUCHIYAヰ

Earthy-must odors and tastes came from the water of the Pond of Tairo which is a raw water 

source of water supply of Miyakejima. Threshold odor in water of the Pond of Tairo revealed about 

71 0 ,...... 125 0
• Earthy-musty-smelling Streptomyces were isolated from the sediments in the Pond 

。fTairo. 

Also the same odors were isolated from the water by means of carbon adsorption. Gas chroma-

tographic examination of these odorous materials in which two different colums (10% SE・30，10% 

PEG 20M) was usecl indicated the presence of materials having the same retention time as 2-

methylisoborneol ancl Geosmin. Furthermore 2・methylisoborneol ancl Geosmin were identified by 

each mass spectrum by means of gaschromatograph combind with mass spectrometer (GC“MS). 

1 *昔日

近年河)11，湖沼等が水質汚濁によって富栄養化現象

を示し，そのために，藻類，放線菌等の異常発生や増殖

をみている.その結果， これらの生物の代謝物が原因

と忠われるカピ臭が発生し，これらを水源としている

上水道にも影響し，社会的問題として提起きれている

そζでカピ臭を発生する物質の同定，性状，またその

発生機構を究明する乙とが今後の重要な課題と考えら

れる.現在までにカピ臭を発生する代謝産物として，

Gerberl
-
3
) らによって放線菌，藻類から Geosmin

( 1)， 2-methylisoborneol (1I)などが確認されてい

ブ
-'，;). 
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ネ東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160東京都新宿区百人町3--24-1
* Tokyo 1¥在etropolitanResearch Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

日本では菊池4，5) らが琵琶湖の底泥より分離した放

線菌，湖水から Geosmin， 2-methylisoborneol を

検出している.また印ql番沼6)のオくからも Geosmin，を

検出している.今国筆者らは，三宅島の水道水諒とし

て利用している大路池において，カピ臭が発生し始め

たので，その原因を究明するために水質，生物など環

境調査を総合的に実施した.本報はそのカピ臭気物質

の同定，確認を行なったものについてのみ報告する.

2 大路池の概要

三宅島は伊豆七島の一部で，島l乙は大路地，新i零池

とがあり，大路池は水道源水として多く利用されてい

るが年間を通じてカピ臭を発生している.新井7) らに

よって観測された池の水深閣は Fig1. I乙示す如くで

ある .ζれによると，面積約 98，000m2 で池の最深部

は9.4mで平均約 6.4mである.また ζの池からは約

2，000t/dayを水道源水として利用されている以外は，

流入流出口がなく人為的汚染の全く考えられない閉鎖

系の池で，周囲はシイの木等の樹木によって回れてい

る.

3 臭気濃度 (T.O)の測定

年間を通じてカピ臭を発生していることから 1972年

8月， 11月， 1973年 2月， 5月， I乙現場で池の表層水

について臭気濃度(以下T.Oと略す〉を測定した.測

定法は活性炭l乙水を通して無臭水を作り，池の表層水
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Fig 1. Bathymetric map of the Pond of Tairo. 

を取りそれl乙無臭水を加え全量200mlとしその臭気を

かぎ臭気が感じられる池の表層水の最小量を求めその

希釈率から T.Oを求めた.その結果1972年 8月， T.O 

910， 11月， T.O 1250， 1973年 2月， T.O 770， 5 

月， T.0710
を示し， 夏から冬l乙かけ臭気が強く感じ

られ11月が最高値を示した.

4 臭気物質の分離，確認

( 1 ) 臭気物質の分離

カピ臭の原因物質を同定，確認するために池の底質

から分離した放線菌の培養物と，池水から臭気成分の

分離を行なった.

(1 )-1 放線菌 Strain-7からの臭気成分の分

自m.
池の底質を， Krainsky培地アクチジオン 100ppm

を添加したもので培養して得られた放線菌の中から特

lこカピ臭の強い Strain-7を Krainsky培地平板80枚

で300C7日間培養した.

乙の培養物を培地を含めフラスコl乙入れ，蒸留水を

加え注意深く蒸留し留i1交をジクロノレメタンで 3回抽出

し無水硫酸ナトリウムで脱水，これを常圧で加温し約

1 ml I乙濃縮した.

(1 )-2 活性炭吸着法による臭気成分の分離.

1972年 8月， 11月， 1973年 2月l乙現場で池の表層水

を粒状活性炭500g IC流量約1l/minで約 1，000l通し

吸着させた. (2月ではポンプ故障のため通過水量不

明).また1973年 5月は水道水を活性炭500g fC約 1ヵ

月連した.乙の活性炭i乙ジクロノレメタンを入れ浸潰し，

一夜放置後j容燥を伊過した.上記i浸受?漬責操作を 4~5 凹

くり返し行ない約 3幻Jのj溶容媒を集め乙れを無無‘水硫酸ナ

トリウムで

法探3詰;縮'm儲「宿再し7たこ.

(1 )-3 1也水からの直接Ja!出分離.

特l乙臭気の強い 8月底層の水(水深 8m)， 約 11 

Kついてひクロルメタン約 50mlで誼接抽出し，無水

硫酸ナトリウムで脱水し，ゆるやかに加温し，約 1

mlt乙i畏縮した.

(2) ガスクロマトグラフィーによる臭気成分の検

出.

(1)で濃縮した試料について下記の条件でガスクロ

マトグラフィー(以下G.Cと略す〉を行なった.

カラム;10% SE-30 Chromosorb W.AW. 

HMDS (8σ"，，100メヅシュ)，

10% PEG 20M Chromosorb W.AW. 

HMDS (80--100メγ シュ〉

ガラスカラム 2mx3mmゆ

検出器 ;FID検出器

カラム温度;140。

検出器温度;2500 

キャリアーガス;窒素ガス 40mllmin

(3) ガスクロマトグラフー質量分析計による臭気

成分の確認.

GCで得られたピークについてガスクロマトグラフ

ー質量分析計(以下GC-MSと略す〉によって確認

を行なった. GC-MSは島津 LKB-9，000を用い

下記の条件で行なった.

GCカラム;10% SE-30 Chromosorb W.AW. 

(80--100メヮシュ〉

ガラスカラム 1mx3mmゆ

検出器 ;TIC検出器

カラム温度;1200 _1400 

セバレータ温度 ;2800 

イオンj原?昆度 ;2900 

Electron. Energg; 70e V 

Trap， Curr; 60μA 

Acc， Vol ; 3.5KV， 

また明白なGCのピークが得られないものについて

はマスフラグメントグラフィー(以下M.Fと|略す〉を

用い上記と同じ条件で， 2ι旬-同叩噂

95， 96， 97， Geosminは m/e111， 112， 113，を用

いてそのマスクラグメントピークの保持時間と各スペ

クトノレの相対強比を求めた.

(4) M. F による2-methylisoborneolの定量.

カピ臭を T.Oで測定する場合，測定者の感覚 l乙は

個人差があり測定値がぱらつくことが考えられる.ま

た 2-methylisoborneol，GeosminのGCはECD検

出器では検出できず， F 1 D検出器では感度が悪く，
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a b む

A 

A 

A 

B 

Fig 2. a) Gas Chromatogram of the Odorous Compounds as 2-methylisoborneol 

(a) and Geosmin. (B). 
b) Gas Chromatogram of the Odorous Compounds of Strain-7 from the 

Pond of Tairo. 
c) Gas Chromatogram of the Odorous Compounds from the Water in 

the Pond of Tairo. 

さらにGCで得られたピークは保持時間の一致だけで

は必ずしも同一物質と断定できない.そこでGC-M

SのMFを利用して定量する ζ とを試みた.試料は定

量的に分離抽出した 8月の底層水(水深 8m)を用い

た. MFは rn/e95， 135， 150，を用いた.

5 結果および考察

( 1) strain干の培養抽出物

strain-7の培養抽出物からカピ臭ーが感じられた.

ζの抽出物についてGCを行なった.その結果得られ

Tこガスクロマトグラムから， 2-methylisoborneol， 

Geosminと同一保持時聞を示すピークが得られた.

(Fig 2.) 2種のカラムで同一結果を示したととからカ

ピ臭物質として 2-methylisoborneolと Geosminが

推定された. 次l乙GC-MSで確認を行なった 2-

methylisoborneol と推定されるピークのマススペク

トルは基準ピーク m/e95，分子イオンピーク m/e168 

を示し， その他のスペクトルも標準 2-methylisobo‘

rneolのマススベクトルと一致した.また Goesmin

と推定されるピークのマススペクトノレは，主主準ピーク

m/e 112，分子イオンピークm/e182を示し，その他の

スペクトルも標準 Geosminのマススベクトルと一致

した.Fig3， 4.IL標準2-methylisoboneol，Geosmin， 

strain-7の抽出物のマススベクトルを示した.以上

の結果から放線菌 strain-干のカピ臭気物質は 2-me

thylisoborneolと Geosminによるものと R在 513 さ~"L

Tこ.

(2) 活性炭吸着抽出物

1972年 8月， 11月， 1973年 5月の試料ではカピ臭が

感じられた.しかし1973年 2月の言明ヰで、は明白なカピ

臭は感じられなかった. GCではいずれも同時に抽出

された物質が多く相当数のピークが得られ，臭気物質

と同一保持時間lζ重なるものも問時l乙多く抽出された

ためl乙，明白なピークは得られなかった.また更に，

GC-MSピークについてマススペクトルを取った

が，標準臭気物質と同じマススペクトルは得られなか

った.そこで古らに確認を行なうために多重イオン検

出器を用いMFを行なった.その結果， 1972年 8月，

11月の試料ーから2-methylisoborneolで m/e95， 96， 
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Fig 3. a) Mass Spectrul11 of Standard 2・methylisoborneol

b)翠MassSpectrum of the Odorous COl11pound of Strain-7 

CPeal王A).

97，の相対強比が試料で21: 1. 3 : 1，標準物質で21: 

1. 25 : 1とほとんど一致し， MFの保持時間も一致し

た.

また Geosminでは1972年 8月， 11月， 1973年 5月

の試料で保持時間および m/e111， 112， 113，の相対

強比 3: 10 : 1を得て標準物質と一致した. (Fig 5， 

.6. )しかし1973年 2月の試料ではM Fによっても臭気

物質は確認できなかった.乙れはTO値も低く，水中

の臭気物質が低濃度であった上に活性炭への吸着が不

足した ζ とに起因するものと思われる.また1973年 5

月の試料で Geosl11inだけ検出されたが 2-methyl-

isoborneol は検出きれなかった. これは TO値が低

い時期でも長期間活性炭を通した ζ とで多量の臭気物

質が吸着したものと考えられる. しかし 2-l11ethyl-

isoborneolは構造的i乙不安定なため分解したものと

考えられる.以上の乙とから水の臭気物質として， 2-

:methylisoborneol， Geosl11inの存在が確認された.

(3) 池の直接抽出物

試料lこカピ臭が感じられた. GCでは 2帽l11ethyl-

isoborneolと同一保持時間を示すピークが得られた

が， Geosminのピークは得られなかった. GS-MS 

で 2-l11ethylisoborneolと推定されるーピクのマスス

ペクトルは標準と基準ピ{クm/l95，分子イオンピー

クm/e168， その他のスペクトルも一致した. Geos-

minについてはMFIc:.よって確認を行なったが検出

できなかった.

(4) MF  による 2-l11ethyliso borneo 1の定量

標準 2-methylisobornoel0....，2，0 ngを段階的民取

りm/e95， 135， 150，のMFを取り検量線を作った.

(Fig 7， 8.) O. 5ng ~ 2. Ong についてそれぞれi直線

性が認められた.乙れによって試料を定量したと ζ

ろ，m/e 95の検量線で， 1. 05 ppb， m/e 135で1.03ppd 

mle 150で O.85ppb，を示した.また GC-FIDで測定

したもので1.09ppbとほぼ近い値を示した.特l乙m/e

95の基準ピークを用いた場合は 0.1ngの測定が可能

である.
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Fig 8. Calibration Curve of Standard 2-methl-

isoborneol by Mass Fragmentgraphy. 

6 結論

今回の調査の結果から年間を通じて感じられるカピ

臭は 2.絢側叩イ-均輔嶋句-揃

と思わjれ1る.Strain-7のガスクロマトグラムの ιme-

thylisoborneol， Geosminのピーク面積を比較すると

2-methylisoborneolのほうが広く， また月 8底層水

からは 2叩methylisoborneol，のピークカ三得ら~1，たこと

から大路池の臭気は乙れに起因するものが多いと考え

られる.また現在まで臭気物覧を定量することが不可

能であったがM Fを利用することによって水中の微量
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る乙とができた.今後は臭気

の発生機構について究明する計画である.

謝辞:本研究l乙 r~~し原準 2-methylisoborneol Geo-

sminを提供していただき，

学部菊池徹助教授，三村鉄太郎氏l乙深謝します.また

Strain-7 の培養をしていただいた当所水質研究科松

本淳彦主任研究員，総合調査における山崎堅吉主任研

究員，松本浩一専門副参事，三村秀一水質研究科長，

三宅村役場水道課各位のご指導i乙深謝いたします.

付記: (本研究の概要は日本薬学会第例年会昭和49年

4月 日で発表した〉
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三宅島湖沼の陸水学的研究(1)

大路池および新湾の基礎調査

松本淳彦申

Limnological Studies on the Lakes of Miyake Island (1 ) 

Fundamental Investigation of Two Lakes， Tairo and Shinmyo 

ATSUHIKO MA  TSUMOTO* 

453: 

In February， May， August and November 1972 and February 1973， the plankton communitjes and 
water qualities of Lakes Tairo and Shinl11yo were surveyecl fundamentally. Both lakes are locatecl 

on Miyake Island about 180km south of Tokyo. Each of the two lake receive neither clomestic 

sewages nor streams and has been kept natural fo1' long times. However， the problem of l11usty odor 
occurecl in Lake Tair・o.

(1) The morphological values of these two lake basins are shown in Table 1. The Lake Tairo is 

a fresh-water lake and has the maximul11 clepth of 9.3m. The Lake Shinmyo， which is connected 

with the sea through the perl11eable stratum， is a b1'ackish-water lake ancl has the maximum clepth 

of 35. 9m. The deep layer contains a larger amount of saline than the upper layer. 

(2) The water colour of Lake Tairo was clark green ancl the occurrence of water-bloom was not 

obeservecl cluring four seasons. However， in Lake Shinmyo， the water colour varied conspicuously to. 

pale green， green， brown， ancl da1'k b1'own. The wate1'-bloom of a blue-green alga， Anabaena， was 
obse1'vecl to g1'ow like a mat in August. 

(3) Ve1'tical clistribution of wate1' temperature， pH and clissolved oxygen saturation in the two， 

lakes a1'e shown in Figures 5， 8 and 9. Water tempe1'atu1'e of Lake Shinmyo changecl complicateclly 

and some abnormal thennoclines were observecl in the uppe1' layer above the 15m clepth in each 

month (Fig. 8). The clissolvecl oxygen exceeded 100% of saturation ancl it was 124.4% at 4111 depth in 

Lake Tairo and 176.2% at the surface water of Lake Shinmyo in august (Fig. 5， Fig. 9). However， 
clissolvecl oxygen in the deep layer below 10m clepth of Lake Shinmyo was selclol11 01' never cletectecl 

cluring four seasons. 

(4) Seasonal and vertical distributions of phytoplankton a1'e shown in Tables 3， 7 and Figures 

6， 10. Seasonal variations of zooplankton a1'e also shown in Tables 4 ancl 8. 

These populations of plankton in Lake Tairo were large. But， in Lake Shinmyo， the number of 
taxa was comparatively few， which g1'ew in large populations in August. 

The twenty幽onetaxa of phytoplankton ancl twenty暢seventaxa of zooplankton were founcl in Lake 

Tairo， ancl only six taxa of the former ancl eleven taxa of the latter were founcl in Lake Shinmyo. 

(5) Seasonal succession of the clominant plankton in Lake Tairo were Synedra acus and Pomρhc-

1_'¥'.T cOlJltlωωta in February， Anlustrodesmus f白lcatusvar. mirabilis， Dinobryon sertularia and 
Bosmuza long‘irosかか inMay， 1¥fougeotia sp.， Ce7・atiumlurll71dinella ancl Euglena spp. in August， 
J..1ougeotia sp. ancl Peridiniu771 sp. in November 1972， ancl Sy71edra acus ancl Brachionus angl/lat九、

var. bulens in February， respectively. 
(6) 1n Lake Shinmyo， Seasonal succession of the clol11inant plankton were ChroococcZls distersus， 

エド東京;k!11立i~\J生研究所環境保健部水質研究科
160東京都新宿区百人町3-24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 ]apan 
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Anl，istrodcsllws jσlcatus var. and KCI掲αtclla 'vargα monstrosa in February， Chaetocerosλllle1leri， 

BracluoJ1us〆icatilisand Karatella 'valgαmOJlstrosαin May， _l111αbaen正l sp. and PeridinIuJ/l sp. in 

August， ChroococcllS disperslls and Peridilliltln sp. in Novemder 1972， and in February 1973， 

respecti vely. 

1. まえがき

数年前lこ，利根川町江戸川ベ多摩川ふりなど河川

水域で、異臭発生問題が起こった.まfこ，湖沼，貯水池

では，琵琶湖をはじめとして水道水の異臭とくにカピ

臭の発生が多方面で大きくクローズアップされつつあ

る.わが固においては， 1951年に神戸市の千苅貯水

池5)で発生をみたのが最初のようであり，その後，長

崎市べ宇部市町京都市h 山，千葉市山など各地で

発生するようになってきた.最近では神奈川県の相良

川!で発生したという報告12，1めがみられた. ζれら水系

における異臭発生原因は，いずれも都市廃水や工場排

水によって汚染された河川水が流入し，その水域が富

栄養{ヒされたためで、ある.そして藻類や放線菌類など

が異常増殖する結果，発臭代謝物が産生されるためで

あろうというのが通説となっている.乙の発臭原因物

質も， Geosmin， 2-Methylisoborneol， Diethyl Sul-

fideなどが証明されたという報告14-16) がみられてい

る.

今回，著者が調査する機会を得た三宅島の湖沼につ

いても，その発端となったのは具臭発生で、あった.前

述のように，異臭発生はいずれも汚濁河川等の流入に

よる水域の汚濁が原因となっている.ところが，三宅

島のj胡沼は，その富栄養化の進行過程がまったく異な

っている.すなわち，湖には流入，流出する河川がな

く，周囲は惟を主体とした常緑樹で、覆われ，人為的な

汚染がなく自然状態が保たれている.しかしながら，

乙れら喬木の枯枝や落葉が多量に水中へ落下している

ため，有機物はかなり供給されているものと推察され

る.

三宅島l乙は，大路池，新湾の二つの大きな湖がある

が，大路池は水道水源として使用されている.異臭が

発生しているのは，本池の表層水を取水して塩素処

理，急速炉過を行なって給水している系統の水道水で、

ある.島氏の話では，臭いばかりでなく金属などに白

い斑点がついたり，腐蝕がはやいなどの苦情が多く，

飲用にはほとんど使用されていないのが実状である.

1971年に三宅村・簡易水道の水質改善計画がなされた

おり，都衛生局および三宅村役場から調査依頼を受け

た. 三宅島の湖沼については， 1932年l乙吉村¥ 宮地

17，18)が学術的lこ調査したのが最初であり，その後，福

島らの多くの報告19-21) がみられている. 著者らが水

道水源として大路池を調査した結果はすで、;こ報告22)レ

7こが，本報は大路i也，新i零の陸水学的な基礎調査の結

果である.

2. 大路池と新;零の湖盆形態

三宅島は図 u乙示したように東京の南方約 180km

lこ位置し，伊豆七島の中の一つで周囲約 40kmのほぼ

円形の島である.ニつの湖は島の南側海岸寄り lζあり

(図 2)， 大路j也は淡水湖であるが新湾は汽水iWで、あ

る.そしてともに火口湖である.堀江23>，新井切らの

報告によると，両J叫の位置および湖盆形態は表 1のよ

うになり，そのiJ~IJ深図は図 3 ，図 4 のとおりである.

これによると，新i雫は面積が大路池の約1/2であるが，

水深は約 4倍あり，容積は約 2倍となっている.遷移

的な湖沼型からみると新湾は貧栄養型であり，大路池

N 

q 

J 
P 。MiyakeIsl 

。

。勺 HachijoIsl 

Fig 1. Location of Seven Izu Islands 

Miyake Island is situated 176 Km south of 
Tokyo. 
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N 

Fig 2. Map of Miyake Island 

Two Lakes， Tairo and Shinmyo， are situated about 500m and 300m from coast， respectively. 

は富栄養型であるといえる.

3. 調査時期と調査方法

調査は1972年 2月15，16日， 5月22，23日， 8月28

29日， 11月27，28日および1973年 2月18，19日の計 5

!固にわたって実施した.調査地点は，両湖とも最深部

l乙一点をおき，ブイを浮かべて定点とした.そして 5

1容のバンドーン採水器を使用して，大路池について

は 2mごとに，新湾については 5mごとに採水を行な

った.底泥はエクマンパージ探泥器を使用して採泥し

た.水温，電気伝導度は電気水質計(東邦'竜探製， E 

ST-3型，コード40m)を使用して 1mごとに測定

を行なった. pHは比色法，i容存酸素はウインクラー

アジ化ナトリウム法により，現場測定を行なった.そ

の他，化学分析，細菌学的試験は，実験室へ持帰り，

主l乙上水試験法25)I乙準じて分析，培養を行なった.

4. 調査結果

4-1 大路池について

湖岸の水底は小砂利，小石大の火山石で、あり，堆積

物は少ない.しかし， t，Vl心l乙進むほどプランクトン等

の骸泥が厚く堆積している.硫化水素臭は強いが緑褐
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Fig 3. Contour Map of Lake Tairo 
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Fig 4. Contour 1¥在apof Lake Shinmyo 
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Fig 5. Vertical Distribution of Water‘ temperature， pH and Dissolved Oxygen 

Saturation in Lake Tairo 
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Table 1. 1¥在orphometryof Lake Basin of Two Lakes， Tairo and Shinmyo 

Morphometrical values 

Longitude (E) 

Latitude (N) 

Altitude (m) 

Length (m) 

Breadth (m) 

Length of Shore Line(m) 

Area(m2) 

Maximum Depth(m) 

Mean Depth (m) 

Volume (m3
) 

中 Horie，S. (1956) 

色を呈している.沿岸部には天然記念物のタイロモの

ほか，ホザキノフサモ，エピモの水草とくにホザキノ

フサモ (11dyrioρhyllumsticatum L.)が多く繁茂し

ている.北側の岸辺Jこは，ガマ，アシ等の挺水植物も

かなり繁茂している.また本j加には，鯉，ワカサギ，

スジエピ，ス γ ポンの生息が確認され，とくにワカサ

ギが多いようである.

(a) 水色と透明度

本湖の水色は，黄緑色，緑色，濃緑色と周年緑色系

の色を呈している.調査期間中の透明度は， 1.0........2.3 

mで，もっとも高かったのが8月の 2.3mであり，最

小は11月の1.0mであった.乙れはプランクトンの増

殖が， 8月に少なく， 11月比多かったためであり，多

くの富栄養湖とは違ったプランクトンの消長があるも

のと考えられる.

(b) 水温

本湖では周年水温が40

以下lこは降下せず，最低水温

でも7.20 (1974年 1月の表面水温〉であった.図 5t乙

四季における水温の垂直分布を示したが， 11月は完全

循環期であり，表j習から底層まで等温となっていた.

2月から 5月にかけてやや成層がはじまり， 6m付近

で小さな躍摺がみられるようになった. 8月の停滞期

になると， 5""' 7 m層lこ明11京な変水層が生じている.

乙の時の表層水と底層水との温度差は 10.60 にもなっ

ている.年間の水温較差は表面水で 19.40，底層水で、

は10.50 であった. 水協から，また地理的iこも本湖は

葬~l若手j加に該当 2ß) している.

(c) pH 

表庖1水の pHは， 1m季とも 7.9........8.2のアノレカリ性を

保っている. 2月， 11月の循環期!こは，水温と同慌に

全用ほとんど同じ垂直分布であった.しかし， 5月l乙

Lake Tairo Lake Shinmyo 

* 137032' 137030' 

* 34003' 34003' 

* 。 。
ヰミ 500 400 
ヰz 300 200 

* 1，300 1，000 
中ヰ' 98，806 57，640 
中本 9.25 35.9 
ヰミキ 6.34 25.32 
ヰcヰミ 645，843 1，459，217 

キキ Arai，T. (1972) 

なると 4mJ習で， 8月lこは 2m庖tで、急!こ{尽くなり，表

層と底層とではそれぞれ0.6，1. 3の差が生じており 9

8月のみ pH6.9と微酸性lJ¥ij!C傾いていた.

(d) 溶存酸素

2月， 8月， 11月の表層水の溶存酸素は過飽和状態

を示しており，特lこ11月は底層まで過飽和となってい

た.乙の観測時は風が非常に強かった乙とも影響して

いると思われる.停滞期の 8月における垂直分布は顕

著であり，水深 4mでもっとも高い 127.4%の過飽和

率を示し，表層， 2m層よりも飽和率が高くなってい

た.乙れは，停滞期l乙入りつつある 5月においても同

様な傾向がみられている.そして 4m以深lこ至ると急

l乙減少し， 8月の底層水は無酸素状態を主し，硫化水

素の発生が認められた.

(e) 化学成分

電気伝導度は 520........740μv/cmの範囲にある. 2月

が520........535pv/cmともっとも低く， 8月は 710........740

p'lゲcmと高くなり， 多少季節によって変動がみられ

ている.水深による差はほとんど認められない.

1964年比本池水の化学分析が行なわれているが， 10， 

年前には塩素イオンが 135.1mg/l，総硬度が 372mg/l

とかなり高濃度であった.今回の調査では前者が76.5

，...，91. 7mg/l，後者が 216........268mg/lといずれも低下し

ていた.しかし，琵琶湖水などと比較すると10倍ほど

高くなっているが， ζれは地質や塩)武の影響が強いた

めと考えられる.その他の成分については表 2/，C示し

Tこ.

(f) プランクトン

植物プランクトンの季節的な消長と，深度 2mごと

の出現個体数を表 31こ示した.藍藻類 2，珪薬類 7，

緑藻類 12の計2ltaxaがみられた.ζのうち表には示



品
川
印
∞

〉
ロ
ロ
・
閉
め
匂
・
、
同
，
C
}内
V
1
0
V
向
丘
円
・
問
。
ω
-
H
k
m
H
ぴ・

]ν
・同
-
w
M
P
H
U吋
中

Results of Chemical Analyses of Lake Tairo 

D(empt〉h W.T. cSpoencd ific DO CI- KMn04 Total Si02 PO~--
N(11H1g3/-fN 〉 N(1101g2-/fN 〉 N(mOgs-/JN ) Date 

COC) 
uct. pH 

〈ヲも〉 (mg/l) 
Consumed Hardness 

(mgjl) (mgjl) 
(μvjcm) (mgjl) (mgjl) 

。 12.0 8.0 103.5 85.3 6.2 240 20.9 0.026 一

Fu4 コ 2 12.0 8.0 101. 6 85.3 10.0 244 20.2 0.038 

A Lω h 

4 11.9 8.0 101. 4 85.3 9.4 240 19.9 0.038 

6 11. 2 8.0 99.8 82.5 8.5 244 20.2 0.032 

8 11. 8 8.0 92.5 86.7 8.0 244 20.4 0.042 

。 21.1 630 8.2 94.5 82.0 5.6 224 16.1 

ひc¥l司 2 20.6 640 8.2 97.1 79.2 4.5 220 15.6 0.018 

三〉C百、 4 20.4 630 8.2 99.1 82.0 5.9 224 20.0 0.012 

6 20.0 620 8.1 83.7 80.6 5.2 228 16.4 0.012 

8 18.2 630 7.6 60.1 43.4 5.3 228 16.5 0.012 
1972 。 29.8 730 8.2 119.2 76.5 7.6 216 20.9 0.022 。 。 。

σひ33 2 29.1 720 8.2 123.3 76.5 7.7 220 21. 3 0.022 。 0.11 6.11 

〈b=3 a 
4 28.5 710 8.1 127.4 76.5 7.9 224 20.7 0.024 。 。 0.3 

6 27.3 740 7.6 91. 9 82.0 10.3 232 22.5 0.087 。 。 2.0 

8 19.2 730 6.9 。 91. 7 23.7 268 30.0 0.141 1.8 0.02 2.0 

。 12.7 550 8.2 101. 2 86.2 12.1 244 27.2 0.048 。 。 。
ひαコ司 2 12.8 550 8.2 101. 5 84.8 12.9 252 26.4 0.053 。 。 。
Z 〉。 4 12.8 550 8.2 101. 5 87.6 13.8 252 27.7 0.053 。 。 。

6 12.7 550 8.2 101. 2 11. 2 260 26.1 0.049 。 。 。
8 12.7 550 8.2 101. 2 86.2 11. 9 264 26.4 0.049 。 。 。
。 10.4 530 106.2 83.4 4.4 248 17.6 。 。 0.02 

αFコ4 2 10.2 535 8. 103.0 86.2 4.4 248 14.9 0.05 。 。 0.02 

1973 
与..0ω 4 

4 9.8 530 7.9 100.1 86.2 4.4 252 14.9 0.050 。 。 0.02 

6 9.0 520 7.9 98.3 87.6 4.2 260 0.041 。 。 0.02 

8 8.7 530 7.9 88.7 87.6 4. 7 252 14.7 0.036 。 o 0.02 

Tabel 2. 



担i

4
4日

A
F
日
φ

出ト

-(t':" 

M
U
W
Hむ
、
下
仲

一辛口狩H ι  

ヨ

Seasonal Variation of Phytoplankton in Lake Tairo 

N a ne o¥f P¥¥3 t ¥o  p ¥a n ¥¥h t ¥RJ¥弘¥二品一、切¥ナ、¥ ゲ¥ 

1972 J '17:3 

Feb.15 May 22 Aug. 29 Nov.28 Feb. 18 

一
。 2 4 6 日 。 2 ，1 り U “ つ ，1 G 日 u 自 。 “ り 4 G 日

Cyanophyccac 

CJzγ00rocc1Is sp 500 590 340 440 !i30 1，200 920 1，000 1，400 1，200 1，000 :';40 !ill() 5401 S2() ，10 1IICJ 601 180 220 SOI BO 86 80 目。

Oscillatnria sp 1日日 100 ，，0 :>0 !i01 300 2，，0 801 120 1401 780 S'IO 日00 !i21l1 :100 (i:lol -180 '120 !i20 1]20 目。 70 ，111 7G 日。

Bacillariophyceae 

Cyclotel!a kii!zingial1a 140 150 230 130 230 60 100 401 140 40 340 140 220 160 140 3 3 3 日

Fragilaria sp. 30 10 20 20 

SYl1edγ日aC1ls 7，300 7，400 自，300 !i，700 9，000 2，400 2，200 2，200 3，200 2，800 20 801 60 40 101 :'{ ，200 2，2()() .1，000 :1 ，20(1 ，i，500 日，000 8，800 7，90() !l ，000 15，000 

Sv担edγ日11111目 40 50 50 50 日01 200 180 200 260 240 -181l 2GO 2GO 4，10 <1(i(、 2自 26 23 20 411 

AcJz河川lthessp 150 211 20 

Nm'icula sp 90 10 20 20 20 

Gnm戸Jzrme111asp 10 20 1 3 つA 

Chlorophyceae 

。ictynsthaeγill111tulcJzellum 40 20 20 40 

Telmer1γon minimu叩 1201 100 601 110 901 220 340 260 540 420 60 20 20 201 100 日。 日。 40 20 60 65 56 40 50 40 

Kirclmrriella sp. 190 130 140 100 200 100 40 目。 140 20 100 20 20 10 10 

A l1kis/ rodesmus falcat1l.'o 50 3口 30 20 501 280 :i20 220 280 :i2ll 20 20 20 201 120 20 10 10 10 10 20 

Ank. falca/us vaτ mirabilis (a) 680 590 940 440 1，200 2，700 2，:i0() 2，40(J 2，300 3，300 20 20 60 ZO 201 140 140 130 BO 170 

A nl1. falcatus var. mirabilis (b) 日。 50 30 50 40 

Scenedesmus qu日dricauda 20 20 10 

Scenedesmus spp. 40 20 10 20 10 20 40 60 201 100 3 30 10 7 20 

九1ougeo tia sp. 4，200 2，700 2，800 2，200 2，900 380 540 480 460 400 2，900 2，800 3，200 3，100 820 25，000 23，000 22，000 24，000 2，1，000 20 30 40 30 日。

Cosmarium sp. 70 30 50 30 40 40 20 20 

Sta;叫 1'aslγ百γ11tetracerum 230 60 110 40 701 560 740 800 940 560 20 60 100 200 180 180 80 10 13 17 2 20 

Tota! Number of Phytop!日nkton
1:l，80( 12，10日13，200 9，300 14，400 8，500 8，000 7，800 9，700 9，500 4，900 4，000 '1，500 4，300 1，900 29，900 2G，600 26，300 28，800 29，000 日，5()(j 9，3(J() 日，.j(ll)II，O()() 1Gτ()()I) 

(No./ml) 

Table 3. 
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していだいが，プランクトンネット(口径20C111)によ 減少しはじめ 2，200-3，200/1111となり， 8月{こ至って

る尿集では Spirogyrasp.が少量みられ， 四季を通 もっとも少なくなり， わずかに 1O ~80/111l iこすぎな

じて出現しており ，}.Jougeotia sp.とl司慌に11月lこ多 かった.しかし11月に入るとふたたび1迫力1]奇はじめて

いようであった.優占的に出現しているのは，珪葉煩 3， 000~3， 500/1111となり， 2月になって前年の同月と

の あlJIedr正laClfS， MR藻穎の fln/:::istrodeslIlus falcat/{s ほほ同じ個体数の 7，900-15，000/111lを数えるまでに

var. 111 irabilis および λfougeoli正lsp. の三種であ 噌加し，一年の消長サイク)~がみられていた . An. 

り，いずれも季節的なnLj長(図 6)が顕著-にみられて falαItus var. lIlirabilis は， 1972 年 2 月には 440~

いる.あげzedraaCliSは2月がもっとも{自体数が多く， 1，200/1111であったが， 5月に入って最大となり 2，300

1972iド2月lこ5，700~9 ， OOO/111lを数えたが， 5月比は -3，300/111l fこ増1mし7こ.しかし 8月になって急減し，

2) (3) 4) 

11 
8 。

自， 0U
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Fig. 6. Vertical Distribution of Total Phytoplankton and Three Dominant Species 
in Lake Tairo 

(1) Total Number of Phytoplankton (No./1111) 
(2) Sy71edra ac川

(3) Anlustl・odesJ7lllsfalcatus var. mirabilis 

(4) lYlougeotia sp. 

↓: Trans阿 en
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lmt中には認められないほどになった.そして11月に

はふたたび出現しはじめて20-60jl11lとなり， 2月l乙

130-170jl11l にまで増加したが， ζれは前年の 2月l乙

比べて多少少ないようであった.大路池の本種は，長

さが 80~ 1l0μ の弓状l乙響曲した形態である.接合藻

類である NIougeotia8p. は本池の代表的プランクト

ンである. 1972年 2月は2，200-4，200jl11lとかなり多

かったが， 5月比なって一旦400-540jml1L減少した.

しかし 8月比 820-3，200jmlとふたたび増加し，さら

に11月比至って大増殖がみられ22，000-25，000jmlと

著しい個体数となった.乙の時の透明度は四季のうち

でもっとも低く1.0mであり，水は濃緑色を呈してい

た.ζれも翌年 2月には急激に減少してしまい，わず、

かに20~60jml となり，透明度も1. 5m と多少良好と

なった.これら優占種の季節的な垂直分布を図6に示

した.大路地は水深が比較的浅いうえに， )!lRが強いの

で水の撹j*がよいためか，深度ごとのプランクトンの

個体数分布には大きな差はみられなかった.なお，珪

藻類のなかで，採取試料水中にはみられなかったが，

骸泥中には乙れらの他IL，l'vIelosir，α'oarians，Coconeis 

Table 4. Sea80nal Variation of Zooplankton in Lake Tairo 

~~ Date 

Name of Zooplankton 
ー一-_一一

Feb. 15 I May 22 I Aug. 29 I Nov. 2 

Chromonadea 

DinobJツonsertulαria 十十十 十十十十十 十十

Peridiniulll 8p. 十 十 十十十 十十十 十十

Ceratiwn hirll7zdinella 十十十 十十十 十十十十十 十十

Euglen正laCllS 十 十十十十十 十

Ellglenα8p. 十十十十十

ChlamydolJlonas 8p. 十十十 十十 十十 十 + 
Rhizopoclea 

D1jflugiaαcwninatα 十

Arcella vulgaris + 十 十十

Celltropyこnsαcureatα 十 + 
Euglyphαtuberculαtα + 十 十 十

Rotatoria 

SyJlclzaeta 8p. 十 十

Polyα1・thγα tri乞cla 十

71ゴclwcerca8p. 十

Asplanchna priodontα 十 十十十 十 + 
Br，αchiol1USα77glllαris 十

B.α:nf{ularis、var.bidens + 十十十 + 
BrachioJlllS forficulα 十

Kerat巴dlα cochleα~ris v世 . tecta 十 十 十十

Keratellα ℃αr8~，α mOJlstγosα 十 十十 十十

Le台αdellαoblon乞G + 
Lepadella 8p. 十十 十十

Filinia longisetα 十十 + 
Pompholy~ど comþlanata +十十+十 十

Cru8taceae 

BosηzznαlOJlgiros tris 十十 十十十十十 十十 十十 十

Alona 8p. 十 + + 十十 十

Chydorus 8p. 十 + 十

Copepoda sp. +十 十十
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sp.， D争loneissp.， Gomthollemασcuminata， G. 

olivσcez(J)z， Amtlwra ovalis， C)!mbella sp.， Epi帽

thelJlia SOl・e.r，Rhopalodia gi・bba および Rlzoi-

cosphenia curvataなどが認められ，プランクトンあ

るいは付着藻として出現しているものと忠われる.

本j也の植物プランクトンは季節的lこSynedraacus 

→AnkistrodesJilllS falcatlls var. mirabilis→liloug-

eotiαsp.→Synedra acusという遷移を示していた.

以上のように本池における植物プランクトンの生産は

種類数，個体数とも豊富であった.

次Jこ動物プランクトンであるが，

ほとんど認められないほど少なかった.しかし，プラ

ンクトンネットによる採集(口径 20cmのものを使用

して底層から 3回引網した〉では，表 41乙示したよう

に鞭毛虫類 6，根足虫類 4，輪虫類13，甲殻類4の計

27taxaが見出された. ζれらの季節的な消長を十の

記号(+:稀，十十:少ない， 十十十:普通， 十十

++:多い，+十十十十:非常托多い〉によって表

示した.季節別による優占種は， 2月は輪虫類の Po-

171ρhol)ぽ comt1anataであり， 5月比は黄線鞭毛虫

類の Dinobワonsertulm・iaおよび甲殻類の Bosmina

longirostl力が多くなった. 8月になると 2月， 5月

比も普通にみられていた Ceratium hirundinellaが

非常に多くなった.また Eug1enaaCllSおよび小型の

Eug1ena sp.が底層l乙著レく多くみとめられた. 8月

から 11月にかけては渦鞭毛虫類の Peridiniu1nsp.が

かなりみうけられたが， 11月においては特に動物プラ

ンクトンの著しい増殖はなかった.翌年 2月比入ると

前年の同月i乙のみ稀れにみられた Brachionus ang・

1Ilmカ var.bidensが非常l乙多く出現した.本池の動

物プランクトンは，季節的lePomthoとyxcomtlωwta 

→Dinobryon sel・tu1ariaおよびBosminalongirostris 

→Ceratimn hiruJldinellaおよび Eug1enaspp. 一→

PeridiniU177 sp.→Brachi・011llSang1l1aris var. bidens 

と変化していた.

なお，大路池においては約 2年 (1972年10月........1974

年 3月〉の観測期間中l乙"7Jくの華"の発生は認められ

ていない.

(め細菌類

一般細菌および従属栄養細菌の菌数は概して少な

し最高菌数がみられたのは1972年 2月で，前者が水

深4mで6，400/m1，後者は水深 2mおよび 4mで、9，200

/m1であった.しかし水温が上昇する季節ほど菌数が

減少している傾向が認められている.また深度による

分布状況は，表層水中には少なくて，水深 2m，4m 

l乙最大菌数分布層が存在している傾向にある.両者の

季節的な垂直分布を表 5および図 71乙示したが，両菌

数の問には大きな差はなく，同じようなパターンがみ

られている.

(同カピ臭

大路池が三宅島の水道水市、として使用されはじめた

のは1964年であるが，その当時からすでに異臭が発生

していたかは定かではない. 1972年の調査時比おける

表層水の臭気度は， 8月が91，11月125，翌年 2月が

77となっており，さらに1973年の毎月の観測でも 9月

........11月にかけて臭気が特に強いようであった.現在の

とζろ，本池のカピ臭発生は放線菌類による可能性が

強いが，単独の発臭か，藻類や他の条件との複合的な

発臭であるのかは検討中の段階である.放線菌類は，

水中はもとより，底i尼中，挺水植物や沈水植物の付着

Table 5. Seasonal and Vertical Distributions of Number of Bacteria in Lake Tairo 

I May 22 I Aug. 29 Nov. 28 I 
Dept、h中¥ ω|ω|ω) 1μ) Iか) Iω|ω|ω|ω|ω) 1(3料ω|伶)¥(3)1μ) ¥ω|ω) I和)Iμ) 

Om 390 380 G 3 200 1，300 。41200 180 11-170 

2 

4 

6 

8 

5，900 9，200 1 7 94 1，300 。21 67 120 31-160 

6，400 9，200 。5 460 1，500 。21 4101 480日O日l -540 
1，600 5，700 2 21 1，100 1，500 。21 321 951 0:-1 170 

970 16011 111，200 1，500 。11 241 981 0;-1 140 

(1) Number of Total Colonies (No./ml) 
(2) Number of Heterotrophic Bacteria (No./ml) 

(3) Number of Coli-aerogenes Group (No./ml) 

(4) Number of Actinomyces (No./ml) 

510 1 240 1 

420 l 3，400 4，500 。
950 1，100 1，500 。
400 600 780 。
400 400 510 。

1 

2 

C 

C 。



東京衛研年報 25，1974 463 

102 

61:i 

2 

6 

8 

。

6 

5日

6 

-一

103 104 

屯

E
M
i
l
-
-
-

甲甲田町田園間 TotalColonies 

問醐恒国一HeterotrophicBacteria 

h
J
 /

 

凡

'

/

'

N

〉

e
f
i

ノ
-

h

h

/

8 

0 

2 

ロ1:14
H よi16 

~ 

Fig. 7. Relation between the Number of Total Coloniese and Heterotrophic 

Bacteria in Lake Tairo 

物中，あるいは沿岸の石の付着物中などから多く分離

されている.なかには臭気を発しないものもあるが，

その多くはカピ臭の他，カピ臭と藻臭との混合臭気，

藻臭と生ぐさ臭の混合臭気，藻臭などさまざまな臭気

を発している.発臭放線菌は水中から分離されたもの

がほとんどであるが，そのうちの 1株(StrainNo.7) 

の発する臭気は水道水のそれと酷似している.そして

本株を 2週間培養した寒天培地の留液から Geosmin

および 2-Methy lisoborneolが検出されている. ま

た，約1，OOOOの表層水を粒状活性炭500g1乙通して臭

気成分を吸着させ，乙の濃縮抽出物からも両物質が検

出された.

4-2 新津について

本j胡は海岸からおよそ 300mの距離にあるが，砂岩

層を通して海と連絡しているため潮汐の影響を受けて

おり，水位が 1日2回， 50~60cm の振幅で変動して

いる 27) 湖岸は垂直に切立った絶壁であり，流入，流

出河川がないのは大路池と同様である.本湖のネクト

ンとしては，ワカサギ，スジエピが生息しており，後

者はとくに多いようである.水草や海藻類は認められ

ていない.湖心部の底質は黒褐色であり，ときには硫

黄細菌と思われる白色の粘膜質をみる乙とがある.し

かし堆積物は意外に浅く，暗茶褐色の火山灰が採取さ

れるほどである. 10m以深になると硫化水素呉が著し

く感じられる.

(a) 水色と透明度
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ヌド湖の水色は， i炎緑色，灰緑色，褐色，渋茶褐色と

その変化が著しく， 7.色l乙変わるとまでいわれてい

る.したがって透明度は{尽く， 0.2mから最高でも2.5

mで、あった. もつもと低い 0.2mを記録したのは“水

の華"の発生が著しい 8月であった.

(b) 水混

季節的な水温の垂直分布を図 81こ示した.こ vれはrlJJ

心の最深地点で水深 1mごとJ乙測定したものである.

乙の水温分布図から季節によってそれぞれ非常に特異

的な分布状態を呈している乙とがわかった.水深 5~

7mおよび 9~ 10mの二個所l乙顕著な躍尼3がみられて

いる. 2月， 5月は 4mおよび 2m付近の小さな躍j音

をすぎると，一旦急J乙水温が降下し， 4~8m深度の

大きな躍j習に至る. 乙れより水深を増すと徐々に温度

が上昇していき，底j習に至るまでつづく.一方， 8月

と11月の水面i分布は非常に特徴的である .11月は，深

度 6mまではほとんど等温であるが， 6mで、第一の躍

j習がみられ， 乙れを過ぎると水深10mまで、急激に温度

。 12 14 16 18 20 22 24 2日 28 30 32
0C 

5 
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が高くなり， 10m層で、第二の躍j習に至る.そしてここ

で水温が逆il!.乏して降下しはじめ， 15~16m層で、第三の

躍尼守lこ至り，今度は深度を増すごとに昇温していく.

8月の分布は特lこ異常である. すなわち表面水が

32.001c:.対して，水深 7ml乙至る閉l乙13.00
もの水温差

で急降混し，7111付近の躍層となる.これより 8m，

9m層でソJ¥さな躍層を二個所過ぎてから10m屑で、逆転

し，ふたたびゆるやかな水温降下がみられる.そして

13m付近で三回目の大きな躍屑lζ至って再度逆転がみ

られ，その後は徐々に温度が高くなりながら

る.乙のような種々の異常水温成層が現われるのは，

吉村26)の$IR告で、は海岸の汽水湖で、よくみられるようで

ある.

しかし，これらの水温分布が変動するのも水深20m

以浅の屑のみであり，これより深度を増すと，その水

温は周年ほとんど変化していないという乙とが明白で

ある.水温の四季変化からその水温較差をみると，表

面71，くで、は 19.80
と大きいが9 水深 10n1では 7.50，20 

ml乙至っては 0.60
と最小となり手底屑の 35mでは

1. 20
となっており， もっとも較差の小さい深度は20m

l乙存在している畠

(c) pH 

lc:.pHの垂直分布曲線を示したが，表層水はpH

4と周年アルカリ性を呈しており 9 特l乙8月は

ンクトン生産が多かったので 8.4を示していた.
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しかし水深10mlc:.至るPJHこ1.8も急激に降下し，無酸

素眉l乙入る前の 9mfす近で酸性jfWlc:.j頃き， 10m庖lこ至

って pHは最小の 6.6を示した. これより深度を増す

と徐々に上昇していき，底居では7.3，-..7.5と微ア jレカ

リ性を呈した.ζ のような深j習における pHの逆転

は，無酸素層の還元作用のためと考えられるが，四季

とも 10m以深で、は大きな差がなく，同椋な{巳向を示し

てい?こ.

(cl) 溶存酸素

j容存酸素の垂直分布も非常に極端に変化していた.

5月， 11月の表面水では98.3，._，99. 9%と飽和状態l乙近

いが， 2月は 106.9%と過飽和であった.さら I，c:.i宙物
プランクトンの著しい増殖期であった 8月には 176.2

%と苦しい過飽和率を示した.しかし飽和平が高いの

も表層水l乙限られており，水深 5mlこ至ると急減して

しまい， 10m)習で、はすで、lこ無酸素状態となってしまう

(図 9). 5月のみは水深 15mまで酸素の溶存が認め

られ7こ.

(e) 化学成分

塩素イオンの含有量;は非常に高く，これも深度を増

すほど増加し， 30~35mの深水躍で、は海水浪度とほぼ

近似の高濃度の 16，000mgjlとなっている.しかし10

m以浅の表水層では比較的濃度が低く， 2，800mgjl以

下となっている.乙の塩素イオンの垂直分布1，;:]:，導電

率のそれと同じような曲線を示し，季節による変化も

。
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Results of Chemical Analyses of Lake Shinmyo 

出方|
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(mgjl) I 

I KMn04 I Total 
IConsumed I Harc1ness I 
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Table 6. 

ロeCHicl Conc1uct. I 
(μvfcm) I 

N03-N 
(mgjO 

PO{--
(mgjl) 

0.0181 
0.024 
0.029 
0.137 
0.208 
0.224 
0.294 
1. 560 

Si02 

(mgjl) 

50.2 
50.2 
62.0 
73.0 
72.6 
65.2 
61. 5 
64・2

7801 
7801 

1，190 
2，040 
2，940 
4，160 
5，050 
5，900 

10.21 
11. 21 
11. 5¥ 
19.6 
29.5 
46.9 
60.4 
166.2 

Cl-
(mgjl) 

1，200 
1，200 
1，850 
3，850 
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11，000 
13，750 
16，160 

DO 
(%) 
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0 
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表層から底層までほとんどみられていない.また総額

度の値でも同様な傾向にあった.過マンガン酸カリウ

ム消費量は四季別，深度別ともかなりのバラツキがみ

られているが，その他の成分と同様に深水層ほど高い

値となっており，栄養塩類が底層ほど多く蓄積きれて

いるようであった(表 6).図10は1974年 4月の観測

時比おける値を示した.乙の時の渇度の値をみると，

水深10111で呉常l乙高いピーク (27度〉が認められ，そ

の上下 5mでは急に低くなっている.また15m以深の

水は非常l乙j登明であった.

汽水性の上層循環湖で、ある新i零においては， 10m以

浅の表水層のみが風や気温の影響を受けており，また

生物の生産，死滅をくり返す.しかし乙れ以深の深水

j習では，底層ほど水温が高いにもかかわらず水が周年

停滞している.乙の ζ とは塩分濃度が高いという水の

密度差によるためもあるが，生物生産あるいは栄養塩

類の循環は， 1叩Om以浅の表水層のみで

る.そして，深水居中lζ栄養塩類が多量に蓄積されて

はいるが，乙れらが表水層での生物生産lこ回帰補給さ

れているかについては疑問であり，今後の課題として

検討したいと思う.

(f) プランクトン

本湖の捕物プランクトンは，種類数は貧弱である

が， 1国体数は非常に多くなっている.今回の調査では

藍藻類 2，珪藻類 2，緑藻類 2の計 6taxaがみられ

たにすぎなかった.表には示していないが，プランク

トンネットによる採集では Synedr.α u1naが 2月時

のみ多少みられていた.これらの季節的な消長を表7

~c::. ，垂直分布を図11にそれぞれ示した.なかでも優占

的l乙出現しているのは藍藻類の Chroococcus disper-

SllS， Anabαena sp. そして緑藻類の Ankistrodesmus

五dcatusvar.であり， その季節的， 垂直的な消長が

顕著に現われている.ChroococcltS dispelすusは水温

の低い 2月比多く出現しており， 1972年 2月比は 12，

，OOOj1111を数えて水は灰緑色であった. しかし 5月に

なると80/m1と急減していた. 8月l乙は 300/1111と多

少の増加がみられ， 11月l乙1，100/1111，さらに翌年2月

になって4，000/m1とふたたび増加していた.

どlnabaenasp.は2月， 5月l乙は非常に少なかった

が， 8月l乙入ってから異常増殖が起こり，諜茶褐色の

“水の華"を形成し，風下の水面で‘はあたかもペンキ

を流したような様相を呈した. その時の個体数は

24， 000/m1を数え，透明度 G此心部〉は0.2111と極端

;ζ低くかった.しかし， 11月になると 1，000/m1 ~乙減

少し，透明度も 0.7111と多少よくなったが水色はほと
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Seasonal Variation of Zooplankton in Lake Shinmyo 

~一、~ー、、、『句、~、一 Date 1972 1973 

Name of ZooDlankton Feb. 16 May 23 Aug. 28 Nov. 27 Feb. 21 

Chromonadea 

Perulinium sp. 十 十 十+十十 十十十十十 十十十十

Chlαmydolllonas sp. 十 十十 + +十十 十十ト

Rotatoria 

151'αchiO/lUS tlicαtilis 十十十十十

Keratellα ℃α~lga m017strosa 十十十 十+十十十

Crustaceae 

Copepoc1a sp. +十 十十十 4日

Table 8. 
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Seasonal and Vertical Distributions of Number of Bacteria in Lake Shinmyo Table 9. 

(1) 

(2) 

(3) 

(，J) 

→A nabae71a sp.→ ChrOGCOCCllS diψerSlls という

変化がみられた.

つぎに動物プランクトンは，植物プランクトンと同

様に貧弱であった.表 81乙示したように鞭毛虫類 2，

輪虫頻 2，甲殻類 1の計I5 taxaがみられただけであ

る.輪虫類の Keratellavalga moηstrosα は2月，

5月lこ多く出現しており，また 5月にのみ Brachio/Zus

pucatilisが多かった.Peri・diniuJnsp.は 8月頃から

多く出現しており， 11月， 2月になっても量的lζは大

差はなかった.乙れは1973年11月および翌年 3月の調

査時に，湖の一部分Jこ赤褐色の帯状の水の華を形成し

ていたのが観察されている.

(助細菌類

一般細菌，従属栄養細菌の季節別菌数を表 91こ示し

んど変わらむかった?穴水性の珪藻類で、ある Chae印刷

ccros iifllclleriは 5月比 380/mlを数えたのがもっ

とも多かったほかは， 2 月が20~80jml にすぎず， 8 

月， 11月には 1ml中には認められないほど減少して

いた.緑寵煩の ilnkistrodesmusfalcatl/s var.は 2

月の1，600jmlを数えたのがもっとも多く， 5， 8， 11 

月lこは減少し，翌年同月lこ至るとふたたび増加して

170jmlとなった. ζ の種は大路油のそれが襲撃~JI] した

11三態であったのとはj章って，直線状で非常 l乙細く，

A71. falcatlls var. aじたlIlaris1こ1頚似しているようであ

った.これらプランクトンの垂直分布をみると，水深

20mから25mlC至るとほとんど認められなくなってい

本iMlにおける出物プランクトンは季節的l乙 Chr.柄

。OCOCCllSdispersus→ Anlastrodesl7lus jalcatus var. 

?こ.
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た.乙れによると表居水中には慨して少なく 5m， 10 

111}百:乙至ってもっとも多く検出されている.これ以深

になると減少し35mの底層水lこはまったく検出されて

いない.ことに 8月の分布は顕著で，一般細臨数では

表面水中J乙670jmlであるものが， 5m層では36，000/

mlと50倍強の菌数となり，これが 10m深度l乙至ると

わずかに15jmlと急減している.これは従属栄養細菌

の菌数分布においても向禄な傾向を示している .11月，

翌年 2月の分布は30m以浅の各層とも大きなバラツキ

はみられず，両者の菌数聞にも大きなひらきもなく平

均的J乙分布していた.ただ， 1972年の 2月は，採取試

料の貯蔵法や培養までの時間が長かったためか菌数が

異常で、あった.

5. まとめ

1972年の 2， 5， 8，11月および1973年 2月の計 5

回にわたって三宅島の大路池，

い，次のような知見を得た.

(1) 人工汚染による湖沼，貯水池等の富栄養化現象

が広がっている現在，三宅島にある二つの湖はこれら

汚染のない閉鎖水域であり，自然環境が保たれてい

る.

(2) 大路池は浅い淡水r，切であり，新需は深い汽水湖

で，両rMlの湖盆形態は対照的である.前者の最大水深

は9.25m，後者は35.9mで、あり，選移的な湖沼型から

みると前者は富栄養型，後者は貧栄養型である.

(3) 水色は，大路池では周年緑色系であり水の華の

発生は認められなかった.一方の新i零はその変化がは

げしく，季節によって異なった生物による水の華が発

生している.

(4) 循環期l乙おいて，大路池は全層循環するが，新

需は水深15m以浅だけが循環し， 20m以深の深水層は

周年停滞している.また表水層で

とめられた.

(5) pHは，大路池では 5月， 8月時l乙深度が増す

ごとに低下するが，酸性l乙傾くのは 8月の底層水のみ

である. 新津では水深 10mの無酸素j習に至ると pH

が最小 (pH6.6)となるが，深層水はふたたび微アノレ

カリ性はなるという pHの逆転が観測された.

(6) 溶存酸素は，大池路では 8月の停滞期のみ底層

で府立Ilj支素となる.新湾で、は10，...，15111以深で、周年無酸素

状態となっており，多量の硫化水素の発生がみられ

た.最高飽和率を呈するのは両j師とも 8月時であり，

前者は 127.4% (4 m層〉であるが，後者は 176.2%

(表層)という著しい飽和率を呈した.

(7) 栄養煽類は，大路池では深度によってその合有

量はほとんど差がないが，新津で、は深水層ほど多量に

されている傾向を示していた.

(8) 両湖のプランクトン相は著しく異なっている.

大路池で、は種類数， 1図体数とも豊富に出現していた

が，新津では種類数は貧弱であるが個体数は非常に多

い.前者ではf直物プランクトン21，動物プランクトン

27の計 48taxaがみとめられた.優占的l乙出現するの

は，SynedraαCllS， .flnkistrodes17UlS falcatus var. 

mirabil1:s， NJougeotia sp.， Dinoblyon sertulm匂，

Cel・'atium hirundinella， Euglena spp.， BrachioJlus 

ωzgularis var. bidens， POJnjうholyx complanata， 

Bosmina longI1・ostrisなどで，特J乙lvlougeotiasp. 

は本出jの代表的プランクトンである.

新;雫では1直物プランクトン 6，動物プランクトン 5，

計 1ltaxaの出現が認められたにすぎない.i憂占種は

Chroococcus disperslts， Anabaena sp.， Ankistrod・

esmus falcatus var.， Peridinium sp.， BrachioJllts 

plicatilis， Keratell正lvalga monstrosaなどであり，

これらはいずれも季節的消長が顕著であった.

(9) 両iMJf乙は流入河川がないため，細菌数は概して

少なく，一般細菌，従属栄養細菌の菌数聞のひらきが

小さかった.

帥上記のごとく，両rMJのプランクトン生産は大き

く，富栄養化が進んでいると考えられた.
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多摩川の水質汚濁に関する研究

多摩川の細菌学的試験結果について

I 多摩川の流下物について

111 崎洋子*

S1tudies on The明Tater PoHution of the Tama River 

On The Resu1t of the K~ l'"t p，Tt'1d"!{)>f1どical Exami:nation of t:he Tama River 

1I On The Drift in the Tama River 

YOKO Y AMAZAKI* 

473: 

The authers surveyed the Tama River concerning to its pol1ution during the period from May 

1973 to February 1974. 

Eighty目。twowater samples col1ected seasonaIly from 29 stations covering almost whole streal11 fr0111 

Hikawa to the estuary were examined bacreriologically. 

Further， at the same time， 36 samp1es for drift exal11ination were col1ected from 11 stations. 

The benthic anima1s in the drift were a1so classified. The results obtained are summarized as 

folloyvs; 

1) The results of the bacterio10gica1 exal11ination revea1ed that the waters from the upper stream 

above the Ome City was fairly clean. However， there after the water pollution increases markedly 

as flow clewn. 

2) Station 7 (Nagata-Briclge)， where the clomestic sewages of some Cities， Ome， Fussa， Akishima 

ect. ancl industrial wastes of more than 200 factories inflow， showecl the highest pollution throghout 

the whole course. 

3) Along the midclle course between St. 12 (Tama-Ohashi Bridge) and St. 27 (Maruko-Br・iclgi)， 

the water pollution increase graclually towarcl the clown streal11. However， at St. 22 (Tamagawara-

Briclge) and St. 24 (Futago-Bridge)， above where the water stagnated by clam， is oozing out again 

after permeated into the river becl. 

4) Near the estuary (St. 29)， the nUl11ber of bacteria is unstable to tidal effect. 

5) In the upper course only a 1itt1e amount of drift was obteinecl but in the miclclle cour8e the 

c1rifts was co11ectecl in large amount anc1 fragments of hydrophyta and Sphaerotilus were found in 

them. 

6) On the \~点ole ， the tota1 volume of the benthic animals in the drift were extremely 8ma11 

and mostly they were the exuviae of insects such as. 

7) The content of the organic matter in the drift samples were between 43.8% and 76.6% 

except Ior the one from St. 6(Chofu-Briclge). 

1.緒 仁司

河川，iW沼における百栄養化や汚濁が問題となって

中東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科

160 '[1'(京都新宿区百人町3-24-1

:1‘ Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

いるが， 多摩川もその例にもれず， 1960年(昭和 35

年)頃から急速に汚濁が進行しているんわ. 多摩川の

汚濁の進行は，三多摩地区の人口増加に伴う処理施設

の整備がおいっかないためにお乙ったもので，汚濁の

特徴としては，生活排水やその中l乙合まれる ABS洗

剤，し尿処理場からの排水による NH3・Nによる汚濁

があげられる.

従来，河川などの水質汚濁の検査に対しては，理化
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学分析がなされてきたが，今では，生物学的調査によ

って汚濁階扱を知る方法が，理化学分析とあわせて実

施されるようになった.

1973年 5月から 1974年 2月にかけて，多摩川の水質

汚濁状況を知るために，生物学的総合調査を実施し

た.その中で，われわれは，細菌学的試験と流下物を

担当し，調査したので，乙こはその結果を報告する.

2. 調査地点

多摩川の上流域から河口に至るまでに， 29の調査地

点を設け， 1973年 5月から 1974年 2月の問l乙， 4回の

調査を実施した.第 1回調査 (5月〉・第3回調査

(10-11月〉は12地点について，第 2回調査 (8月〉

@第4回調査は29地点全ての調査を行なった.調査日

時および各地点の環境要因を表 1~ 41乙示した.

3-1 多摩川の細菌学的試験について

多摩川の流水について，一般細菌数，大腸菌群数，

従属栄養細菌数，真菌類数，糞便性大1]易菌群数，問J~J(

菌数，硫酸塩還元菌数奇得るために細菌学的試験を行

ない，水質汚濁状況を考察した. 100mlの滅菌ポリピ

ンを用いて， 流水をJ采水して icebox tこ保存し， 実

St.No.itl!点名
1 ;ikJII ブ，t~
2 日原)11
3 ifiJi)尺
4 大丹波JII
5 i告も奇
6 W耳布橋

7 永岡橋
8 多商煽

9 落合指

10 王立f};1I1橋

11 j干島格

12 多摩大橋

13 谷地)11

14 日腎橋

15 

16 
17 
18 

19 
20 
21 

22 
23 

24 

25 !il}J1I 

26 谷沢)11
27 :;!L弓こ橋
28 多摩川大協

29 大師僑

図1. 多摩)111乙おける調査地点図

表1. 第 1胆調査の環境要因 (1973，5. 29~30) 

:St.No.1調査地名|調査日時 lFcF113c判 pH I透丘町包剥 DOppm 
i DO  
飽和度%

6 調 布 橋 5/29 10.20 25.0 11.0 PR  8.4 >30.0 120.0 110.6 

7 71く 田 J喬 1; 11. 20 25.0 15.5 1/ 8.4 30.0 115.0 6. 95.3 

(10) 東秋川橋 1; 13.20 24.5 19.0 BTB 7.0 >30.0 80.0 6. 96.3 

11 拝 島 橋 // 14.40 24.0 18.5 PR  7.4 18.5 113.0 5. 84.2 

14 日 野 橋 // 15.40 26.0 19.5 // 8.2 22.0 96.0 5. 82.9 

(18) 手庁 井 J藷 // 16.30 26.0 21. 0 。 7.4 >30.0 113.0 5. 80.5 

21 是 政 橋 5/30 15.20 27.0 22.5 // 7.4 11. 0 63.0 5. 90.9 

22 多摩河原橋 1/ 14.30 26.0 23.0 // 7.4 15.0 85.0 5. 87.0 

24 一 子 J崎、 1; 12.40 27.0 23.0 // 7.8 21. 0 98.0 5.797 95.3 

(25) m-:r ) 11 // 12.15 27.0 23.5 // 7.4 13.0 一 1.616 26.8 

27 丸 子 t藷 // 11. 30 25.0 21. 0 1/ 7.0 17.5 1. 286 20.4 

29 大 師 1喬 1; 9.50 28.0 22.0 // 7.6 16.0 23.2 

( )は支川
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表 2. 第 2回調査の環境要因 (1973，8.19-22) 

竺土|竺査地名|調 査 日 時 I~C~lii I ê~c~lii I pH Iも/sr!DOppm |飽Z2%|海抜m

1 氷川大橋 8/21 

( 2) 日 原 ) 11 11 12.20 

( 3) 海 沢 11 11. 25 

( 4) 大丹波川 11 10.30 

5 鎧 J喬 11 9.30 

6 調 布 t語 11 8.40 

7 万丈 回 j喬 8/20 14.40 

( 8) 平井)11多西橋 11 15.40 

( 9) 秋川落合橋 8/21 15.00 

(10) 秋川東秋)11 ~.奇 11 16.00 

11 j手 b庄~~ I藷 8/20 15.00 

12 多摩大橋 11 14.10 

(13) ノ'仁うとI、 地 ) 11 11 13.30 

14 日 里子 t詰 11 8.40 

(15) 残 指I )11 11 9.15 

(16) 浅川敷島橋 11 11. 20 

(17) 浅川i水無i頼橋 11 10.20 

(18) 浅 川新井橋 11 8.05 

19 関 戸 橋 8/19 15.45 

(20) 大 栗 ) 11 11 16.15 

21 是 政 ネ藷 11 14.40 

22 多摩河原橋 11 14.00 

(23) 平 i頼 ) 11 11 13.15 

24 一 子一 才需 " 11. 30 
(25) 里子 ) 11 11 11.10 

(26) :'t口J、一 沢 ) 11 11 10.30 

27 1L 子 橋 11 9.45 

28 多摩川大橋 11 9.10 

29 大 師 才語 11 8.20 

験室にもち帰り，以下の方法によって，

Tこ.

3-1 -1 試験方法

30.2 

30.2 

30.5 

28.2 

28.0 

23.0 

27.0 

29.0 

31. 0 

30.8 

30. 7 

32.0 

34.2 

31. 0 

31. 0 

31. 0 

32.0 

30.0 

34.5 

33.5 

35.0 

37.0 

37.0 

34.5 

35.5 

31. 5 

32.5 

32.0 

し

上水試験法l乙基づいて，次の細菌試験を行なった.

試料の希釈には， 0.85%-Nac1滅菌水を用いた.

1)一般細菌数

試料1mlをシャーレlことり，普通寒天培地を用いて

混しゃく培養し， 370
で hr培養後，発生したコロニ

ーを数えた.

2)大腸菌群数5)

試料 1mlをシャーレlことり， デソキシコーレート

培地を用いて重層培養し， 370
で 24hr培養後，定形

的コロニーを数えた.第3回調査から， BGLBはっ

11. 0 

19.6 

18.7 

20.5 

12.5 

13.0 

19.0 

26.0 

25.5 

28.6 

26.0 

30.0 

27.0 

29.0 

25.5 

24.0 

27.0 

23.0 

29.0 

30.5 

28.0 

30.6 

29.0 

29.5 

29.0 

26.2 

26.0 

28.0 

28.5 

7.3 105 7.969 102.2 340 

7.9 85 6.759 104.4 340 

7.2 94 6.608 100.4 310 

7.5 55 6.483 101. 9 260 

7.5 75 7.419 98.9 220 

7.9 130 7.384 101. 3 150 

7.7 110 5.434 84.2 115 

7.9 80 5.547 99.0 110 

7.7 5.323 108.8 200 

7.3 90 5.616 103.7 100 

7.7 100 5.295 92.0 87 

8.3 75 4.805 91. 3 80 

6.9 35 4.184 74.9 78 

8.1 100 5.158 94.8 66 

7.1 60 3.319 58.0 70， 

6.9 55 6.068 101. 6 160 

8.0 50 5.201 92.2 100' 

6.5 35 5.584 91. 8 66 

8.0 85 5.231 96.1 55 

8.2-8.3 50 5.159 97.5 50 

7.3-7.4 80 5.242 94.6 40 

8.3 76 4.529 85.7 31 

7.7 77 5.152 84.7 10 

8.2 110 5.094 94.5 9.5 

8.3-3.4 77 3.05 56.0 9.5 

7.2-7.3 2.35 41. 0 7.0 

7.1 1.305 22.7 5.0 

8.0 3.706 66.9 2.0 

8.01 2.301 41. 9 0.6 

( )は支川

酵管を用い，最確数法も行なった.試料を接種後，ガ

ス発生が認められたものを陽性とした. (3JO， 48 hr 

培養〉

3)従属栄養細菌数

試料 1mlをシャーレにとり， へンリッチ培i也を用

いて， 250

で3日間培養後，発生したコロニーを数え

た.

4)真菌類数

試料 1mlをシャーレにとり， ワックスマン培地を

用いて， 250
で4日間培養ののち，コロニーを計数し

た.

5)糞便性大腸菌群数

EC培地はっ酵管を用い，最確数法によった.試料、



DO 
ppm 

6 1周 布 橋 11/4 9.00 14.2 12.1 8.2 8.0 >30.0 50.0 8. 788 114.0 

7 万く 閏 橋 11 10.00 16.5 15.5 7.5 7.9 17.5 50.0 110.9 

(10) 東秋川橋 。 11. 00 15.1 13. 7 7.5 >30.0 65.0 7.952 107.6 

11 t平 ，島 j喬 11 14.00 17.8 13.5 7.5 7.6 22.5 70.0 7.934 107.0 

14 日 里子 橋 10/27 16.30 13.0 15.0 7.3 7.4 >30.0 83.0 6.338 88.6 

(18) 来庁 井 t藷 11 16.00 15.8 16.5 7.2 7.4 23.5 110.0 5.026 72.4 

21 λ日i三 政 橋 11 15.00 13.5 14.0 7.2 7.2 >30.0 75.0 5.624 77.0 

22 多摩河原橋 11 14.30 15.5 15.5 7.1 7.3 15.0 100.0 6.016 85.2 

24 一 子 橋 11 12.00 17.0 16.0 7.1 7.4 15.0 90.0 8.637 124.6 

(25) 里子 )11 11 10.40 14.0 16.1 7.1 7.4 14.5 70.0 4.065 58.4 

27 丸 子 橋 11 9.30 14.0 16.0 6.8 7.2 13.5 1. 737 24.9 

29 ブミ li市 t語 11 9.00 14.6 19.0 6.8 15.0 3.220 49.2 

DO 
飽和度%
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表3. 第 3問調査の環境要因 (1973，10. 27， 11. 4) 

名|調査毘時 I~c~Æl I ~~c~~ I pH I RpH I透 jpiも/sri
-出

U
L
r
L
F
 

査

476 

阿
川

-一ェ
nドO

 
N
 

4
L
 

Q
〕

〉は支川( 

従属栄養細菌品目
前 1041-一一一
故
グ)

対
数 103

10 

102 

li，j' 

105 

106 

29 

大
師
橋

27 

丸
子
橋

j
岡
野
川

剖

二

子

橋

22 

多
摩
河
原
橋

21 

是
政
橋

14 
(l母

日新
野井
橋橋

日

拝

島

情

M
W
東
秋
川
括
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6 

調
布
橋

St，No. 
( )は支JlI

第 1回調査の細菌学的試験結果(1973，5.29....，30) 0鶴1ml中

ムA100ml中(中黒は支)11) 

図 2.

本菌は，還元状態、の底泥l乙多く生活し，硫酸塩を還

元して硫化物を生成する. 1 SA培地l乙試料を接種

し，表層を約 1cmの厚さになるように流動パラフィ

ンで重j習し，最確数を求めた.300
， 14日培養ののち，

培地の黒変したものを陽性とした.

試料は採水当日培養する乙とが原則であるが，調査

上やむをえない場合には，低温に保存して， 1 ~ 4日

接種後， 44.50

の水浴槽で48hr培養後，ガス発生をみ

たものを糞便性大腸菌群陽性とした.

6)腸球菌数

エチノレヴァイオレットアザ、イドブイヨンt音地を用

い，最確数法で行なった.試料を培地接種後，紫色沈

で、んを生じたものを陽性とした. (370，48 hr培養〉

7)硫酸塩還元菌ふり
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表 4. 第4回調査の環境要因(1974，1. 31~2. 3) 

St.No.!調査地名|調査日時lFc手陣c判 pH I透 j色町弘/JlDOppm 
IDO 
飽和度%

1 ガく 11 大橋 2/2 15.00 6.0 

( 2) 日 原 ]I[ 11 14.35 5.6 

( 3) 海 沢 11 12.25 7.6 

( 4) 大丹波川 。 11. 30 6.0 

5 鎧 橋 11 10.20 3.8 

6 5用 ギ百 j喬 11 8.30 2.0 

7 ;7Jく 田 j喬 2/1 16.25 6.0 

( 8) 平井川多西橋 11 15.40 7.6 

( 9) 秋川落合橋 11 13.20 8.3 

(10) 秋川東秋川橋 11 14.20 10.0 

11 j平 ぃ庖d 橋 11 11. 25 11. 0 

12 多摩大橋 11 10.40 6.2 

(13) メ'仁八l、 地 ) 1 [ 11 10.05 5.5 

14 日 Eま tE; 2/3 9.10 4.3 

(15) 残 堀 )I[ " 8.40 3.4 

(16) 浅川敷島橋 2/1 8.40 0.8 

(17) 浅川水無i頼橋 11 9.15 3.0 

(18) 浅川新井橋 1/31 16.40 3.8 

19 関 戸 橋 2/3 10.00 5.6 

(20) 大 栗 ) 1 [ 。 10.30 8.0 

21 是 政 橋 1/31 15.00 4.0 

22 多摩河原橋 11 14.45 5.0 

(23) 平 i!損 )I[ " 14.00 6.0 

24 一 子 オ喬 " 12.40 6.0 一
(25) 聖子 ) 11 11 12.15 5.5 

(26) 谷 沢 ) 11 11 11. 20 5.0 

27 丸 子 j藷 11 10.35 2.2 

28 多摩川大橋 11 9.40 3.7 

29 大 師 橋 11 8.55 3. 1 

後l乙培養した.

第 1回調査 S48， 5. 29~30 探水当日培養

第 2回調査 S48， 8.19~21 探水翌朝培養

第 3回調査 S48， 10.27 10. 29 培養

11. 4 11. 5 培養

第 4回調査 S49， 1.31-2.3 2. 4 培養

3-1-2 結果と考察

3-1 -2-1 細菌数と水質

4回の調査結果を図 2，_， 51こ示す.

第 1回調査 (5月〉において(図2)，St. 25 (!ll日11)

は，いずれの細菌数も高い値をとり，特l乙人寄の排せ

っ物による汚染が著しい(一般細菌数 2.6x 106/m1， 

大腸菌群数1.2 X 105jm1，従属栄養細菌数8.3x106/m1

1.3 

4.0 

7.5 

1.8 

5.1 

3.0 

9.0 

8.0 

1.9 

6.0 

4.5 

3.1 

2.5 

4.8 

7.3 

4.2 

7.5 

8.8 

5.8 

4.2 

7.0 

6.4 

8.0 

6.2 

7.5 

6.8 

6.0 

5.5 

5.0 

8.2 >30.0 40 9.6 101. 2 

>8.4 >30.0 90 9.6 108.8 

7.1 >30.0 35 6.6 101.1 

7.2 >30.0 70 9.9 104.7 

7.4 21. 0 55 9.71 111.2 

7.4 >30.0 87 9.43 102.0 

8.2 13.0 75 7.81 97.6 

8.4 >30.0 55 9.54 116.3 

7.2 >30.0 90 101. 8 

8.4 >30.0 85 10.38 120.3 

7.3 17.0 75 8.92 97.3 

7.1 20.0 65 8.07 86.6 

6.9 23.0 50 7.57 79.9 

7.4 19.0 60 7.80 87.1 

7.4 17.0 60 4.05 48.1 

6.9 >30.0 75 8.27 92.3 

7.1 17.0 40 6.79 82.2 

7.4 15.0 100 6.84 84.3 

7.4 15.7 75 7.49 85.6 

7.7 9.0 55 7.54 82.8 

7.2 15.0 73 7.89 92.7 

7.5 8.66 100.2 

7.3 11. 0 4.32 51. 9 

7.1 17.0 75 6.47 74.4 

7.0 8.0 60 3.75 44.5 

7.3 3.5 5.87 68.5 

6.9 130 2.53 28.9 

7.0 15.0 2.55 28.8 

7.2 12.5 2.33 26.0 

( )は支)I[

真菌類数7jm1，糞便性大腸菌群数2.2x 10+j100ml，脇

球菌数1.3x 104j100ml). St. 7 (永田橋)もお1:せっ物

による汚染指標菌数が多く，本流中最も汚染された水

域である.逆l乙St.6(調布橋)St.7 (東秋)I[橋〉は，

細菌数が比較的少なかった. (St. 6 [St. 7J :一般細

菌数7.7X 102jm1，[2. 9 X 103/mlJ，大腸菌群数8.1x10/

m1[5. 5 x 10/mlJ，従属栄養細菌数1.9x104jml[4.2x 

104jm1J，真菌類数 10/m1[13jm1J，糞便性大腸菌群数

3.3 x 102/100ml [2.2 x 100m1J，防球菌j数2.2x 10/100 

ml[8j100mlJ) 

第 2回調査 (8月〉において(図 3)， 顕著なこと

は，流入支川の細菌数の多い ζとで、ある .q寺lこ， 1~1:せ

っ物による指標細菌数が多く，流入支JI[は，まさに下
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第2回調査の細菌学的試験結果(1973，8.19，....，21)0畿1ml中
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図3.
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図4.
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図 5.

(大腸菌群数10/ml，糞便性大腸菌群数0/100m1…〉

4 回の調査を通して，本流中最も汚ì;~;Jの著しいの

は， St. 7 (永田橋〉であった. 乙れは， ;J:J付堰でった部

分の水が村山・山口両貯水池l乙取水され，水量が減少

したと乙ろへ，青梅市，福生市などの生活1;11:7Jくと200を

乙す工場の排水が流入するためである.しかし， St. 7 

(永田橋〉の下流約 2km~4km の問!こ，比較的清浄

な平井)11と秋川が流入する乙とと自浄作用によって，

St. 11 (拝島橋)， St. 12 (多摩大橋〉ではp かなり回

復が認められる.St. 1 (氷川大橋)，....，St.6 (調布橋〉

までの本流と支)11， 平井)11 (St. 8 :多田10i) と秋川

(St. 9 :落合橋， St. 10 :東秩)11情〉そして浅川水系

の St.16 (敷島情)k:J:，比較的細奇数が少なく，消列

であるといえよう.しかし，夏季の St.2 (日原)11)，

St.3 (海沢)， St. 4 (大丹波)11)は，行楽施設のタレ

流しなどによって，多少の汚れが加わるものと J思われ

る. St. 11 (拝島橋〉から St.24 (二子 t~i)にかけて

の本流域では，上記の清測な水域と比較すると，各細

菌数とも 1--2桁高い値を示した.概ーして， St. 12(多

摩大橋〉からSt.21 (是:政措〉にかけては，細菌数が

増加する傾向にあり， St.22 (多摩河原椅)zbるいは

St. 24 (二子橋〉では，再び St.llG主島橋〉程度まで，

細菌数が減少している.同探の現象が，底生生物相な

どの調査からも認められる 2，8，9)ζれは，一旦地下へ

水道と化している〈例えば St.25野111と [St.26谷沢

川J:大腸菌群数 5.5X 103/ml [7.2 >( 103/m1J， 

大腸菌群数4.9x 104/1001111[7.9 X 104/100m1J). St. 4 

(大丹波)11)において，大腸菌群数(1.0 X 103/ml)， 

糞便性大腸菌群数 (7.9X 104/100111りなどが高い簡を

示したが， 乙れは，上流l乙マス釣り場があるため， こ

れらの行楽施設のタレ流しによる汚渇と考えられる.

第 2回調査の1直1;:):，前回に比べて低かった. とりわ

け，大腸菌群数p 糞便性大別=菌群2jfc，腸球菌数は， 5 

月の数十~百分のーで、あった. ζ れは， 第 1回調査

日寺は，吉守日から早早qまで， n~がr~~ り t立いたためと fきえ

られる，

第 3回調査 (10-11月〉において(図 4)， St. 29 

(大師橘〉の全ての細菌ぎたが比較的少ないが，本地点

は!法制j或のため，yiimのごr;:!!~j!こよって，細菌数が大きく

変動する.

還元状態の底泥lζ多く生活するといわれる硫酸塩還

元菌が多い ζ とは，流水中lこは，硫酸塩還元菌Jこよら

ず，底泥由来の細菌が相当多くいる ζ とを示唆してい

る.

第 4回調査 (1-2月〉においても (図 5)， 第 2

回調査と同様!こ， St. 12 (多摩大橋〉より下流域iこ流

入する支川の汚濁が認められる. St. 4 (大丹波)11) 

は，夏とは異なり，すべての細菌数は少なかった.
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浸透した水が，上記地点付近で，再び湧き出るためで

ある. St. 24 (二子橋〉から下流域は，さらに汚濁の

進行が認められるが， St. 27 (丸子橋〉より下流域は

感湖j或なので，他と同等lこは扱えない.浅川水系の

St. 17 (水無i頼橋〉の汚濁は，i支J1Iの水量が伏流など

によって減少したと乙ろへ，八王子市の生活排水と工

場排水が流れζむためである.しかし何といっても多

摩川の汚濁の元凶は，中流域以降l乙流入する支J1Iであ

ろう. St. 13 (谷地JII)， St. 15 (残堀川)， St.20 (大

栗川)， St. 23 (平瀬JII)，St.25(野JII)，St. 26 (谷沢

J 11)の大腸菌群数，糞便性大腸菌群数，腸球菌数とい

った人畜の排せつ物による汚染指標菌数は，本流の数

十~数百倍にも達した.

St. 14 (日野橋〉からSt.27 (丸子橋〉にかけて，

上記の流入支川による BOD負荷量は，約 20tonjday

にも達するが， JIIの浄化能力，また，環境基準をみた

すためには， BOD負荷量を現在の半分の 10tonjday

にしなくてはならないといわれているの. そのために

は，流域の下水道を早急に完備して，下水道と化した

支川の水質改善をはかるとともに，工場排水l乙対して

も絶対量で規制することが，多摩川をその名にふさわ

しい川によみがえらす道であろう.

各細菌数は，汚濁の程度比よってその菌数を増す

が，真菌類は，全調査を通して，また，どの地点にお

いても 1~10jmlと低いレベルで安定していた.

類は，汚濁の度合によって，生育する数も種属も異な

るといわれているが，本調査では，巽菌類数と汚濁と

の関係は認められなかった.腸球菌数も，本流では比

較的低いレベルで、あった.

3叩 I山 2-2 従属栄養細菌数と BOD，COD， DOの

関係

従属栄養細菌は，一般細菌数ほど水温によってその

数が左右される乙とはなく，自然水の実態をよくあら

わすといわれている.そこで，従属栄養細菌数と BO

D， COD， DOの関係を図l乙示した. (図 6-7) 

従属栄養細菌数の少ない地点、で、は， BDO， CDO 

の値も低く.多いところでは， BOD， DOの値も高

い傾向が認められる.逆J乙，は，従属栄養細菌数の少

ないと乙ろで高く，多いと ζろでは低いという結果が

得られた.

3-1 -2-3 大腸菌群数と一般細菌数の比，大腸菌群

数と従属栄養細菌数の比について

一般細菌数と最も代表的なし尿汚染指標菌である大

腸菌群数，そして従属栄養細菌数と大腸菌群数との比

を求めたのが図 8~9 である. これらの値は，上流

域，下流域の区別なく，汚濁程度の違いもなく，そし

てまた，四季の変化にかかわりなくほぼ一定である.

ζの安定性は，多摩川だけはいえる乙となのか.ま
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1因調査，0第 2間調査，A.第 3回調査，ム第4回調査〉

し，それが二次汚染の原因ともなるので，有機物量と

しての灼熱減量を求めた.

4-1I -1 採集方法

末端lζ金属ロートをつけたミューラーガーゼ、 (GG

40 : 0.472mm) 吾25cmx25cmの柄付き方形枠に縫

いつけ， ζれを流下物のj市集器とした(図10). ロート

さらに検討が必

大腸菌群数と一般細菌数の比

Tこ，どういう意味をもっ ζ となのか，

要であろう，

4-1I多摩川の流下物について

多摩川水系における，流下物最および流下水生昆虫

などの種類や量を知るために本調査を行なった.ま

た，流下物は，荷にかかったり，淀みに沈でんしたり

図8.
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4-]l -3 結果と考察

4-]l -3-1 流下物量について

51乙示す. St.7 (永田橋)St. 25 (野

川を除いて，流下物量の多いととろは，そのほとんど

全部を流下藻類が占めていた.流下藻類の 8，...， 9割は

ヤナギモ (Potamagetonoxyphyllus MIQVEL叫山〉エ

ピモ (P.crispus L.10，11)) クロモ (Hydrilla'l'e7・tici・

llata CAspi叫 11))，緑藻類の Stigeoclonium，SpirogY7・G

spp. 11，12) などであった.St.7 (永田橋)， St. 24 (野

JII)の流下物は，大部分が Sphaerotilusであり，そ

の量も比較的多い ζ とから，乙れらの水域は，相当汚

濁古れているものと考えられる.St. 27 (丸子橋〉は，

流下物が調査地点上流の測に沈むため，その量が少な

いものと思われる.

本調査から，流下物量の多少は，流下藻類あるいは

流下 S戸haerotilusの量によって決まるものと考えら

れる.しかし，ある地点での流下物量は，上流からそ

の地点までの流下藻類，流下 S1ぅhareotilusの総和と

いうわけではないようである(表 5)13). 二次汚染とい

う観点からも，流下物の途中経過を知る必要があると

思われる.

4-:rr -3-2 流下物の灼熱減量について

藻類や喧phaerotilllsが多量l乙流下する ζ とは，見

た目lこも汚なく，不快であるばかりでなく，途中，石

にひっかかったり，沈でんしたりして，細菌などの生

活の場となったり，あるいは分解されて栄養塩として

流れへ供給されるなど，二次円染の原因ともなる@そ

こで，流下物が完全に分解された場合の有機物量は，

大)]!5j出群数と従属栄養細菌数の比(重量第 1回調査， 0第2回調査，第3回詞査.，ム第4因調査〉!玄19.

水面

抱一一樹海硲

図10.

には， ピンチコックをつけ，捕集された流下物はこ ζ

から容器に移した.1m集l乙際しては，流下ネットの方

形枠を川上にむけ，流UI乙垂直に設置して，一定時間

経過 (3~ 5min)後，ネットをヲ|き上げ，捕集物を

250mlのポリピン/c.oi:l'¥込み，ホルマリンで国定し

た.流下物量の多い地点では，ろ過率が低下し，フロ

ーアウトする恐れがあるので，捕集時間を 30secとし

た. (St. 25 :野J11) 

4-1I -2 浪IJ定方法

250mlポリピンlこ収めた採集物は， 1週間以上静置

の後，上澄をとり除き，メスシリンダーに移し， 24h1' 

静置後上澄を除ふ沈でん物を容量の小さなメスシリ

ンダーに移した.ζの操作をくり返し，最終的に48hr

静置した後の沈で、ん物量を求め， ζれを流下物量とし

た.乙の流下物について x6~60 の双眼実体顕微鏡下

で， 流下動物などの分別同定と 11，1ト山簡単な定量を

行なった.また，流下物を1000で、乾燥したのち，6000 

で灼熱し，灼熱減量を求めた.
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表 5. 流 下 物 主主

3 

6 17.5 6.68 0.6 11. 0 

7 81. 7 720.0 

(10) 2.2 37.5 6.5 53.0 

11 10.5 28.3 9.0 3.0 

14 193.3 291. 7 172.0 4.2 

(18) 186.7 70.0 416.7 650.0 

21 236.7 18.3 

22 196.7 

24 118.3 225.0 42.0 34.0 

(25) 1650.0 3550.0 1260.0 600.0 

27 80.0 0.75 0.6 

単位:mlj5mim ( )は支川

表6. 流下物の灼熱減量

-， ¥ 1)沈で、ん量 I2)乾燥重量 I3)灼熱技法 14)灼熱減量 I4)/2) x 100 
St.No. '，¥ mlj5min I mg I mg mg I (%) 

6 6.65 345.1 258.25 86.85 25.17 

11 17.0 126.0 70.8 55.2 43.81 

14 45.0 402.0 94.1 30. 79 76.59 

(18) 15.0 215.4 71.05 144.35 67.01 

24 21. 5 257.1 92.2 164.9 64.14 

(25) 34.0 270.8 97.3 173.5 64.07 

(25)* 65.0 685.2 160:95 524.25 76.51 

'{第2回調査 *第4回調査〉

表 7. 下物量の灼熱減量換算{直

St.No. ~ ¥r9第73，l5担.2調9査!30119第73~28回.調19査:!211197第3，δ10凶.2調7査;11.4119筒74，4L回3詞1-査2.3 

6 4.40 1.68 0.15 2.77 

7 57.4 506.1 

(10) 0.76 12.9 2.2 18.4 

11 4.60 12.4 3.94 1. 31 

14 148.0 223.4 131.7 3.22 

(18) 125.1 46.9 279.2 435.6 

21 170.0 13.1 

22 141. 2 

24 75.9 144.3 26.9 21. 8 

(25) 1159.8 2774.5 885.7 459.1 

27 51. 3 0.48 0.38 

単位:mg/5min ( )は支川
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どのくらいになるのか求めてみた. 7地点について，

流下物量の全部，あるいは一部を 1000

で乾燥したの

ち，6000

で灼熱し，灼熱減量を求め7こ.その結果を表

61乙示す. St. 6 (調橋布〉の流下物には，砂などが多

く合まれているため，乾燥重量応対する灼熱減量が

25.2%と低い.他の地点では，上の値は， 64~76. 6% 

であった.表7は表 5を灼熱減量l乙換算したものであ

る.しかしながら，乙れらの流下物が，多摩川の富栄

養化にどの程度関与しているののかという乙とは，今

後の課題であろう.

4-]l -3-3 流下動物，流下脱皮ガラについて

流下動物および流下脱皮ガラ等17-21)は， 表 8~ 1l

のとおりである.流下動物は多くても 7ml/5minで，

これらの流下物量に対する割合は， St.6 (調布橋)，

St. 10 (東秋川橋)， St. 11 (拝島橋〉で10数%，その

他の地点では，わずか数%にすぎない.特lこ第4回調

査では， St. 6 (調布橋)， St. 10 (東秋川橋〉を除い

て，種類も量も極めて少ないものであった.

流下動物では，全調査を通して，ユスリカ類 (Chi-

ronnmidae spp.) が， 水域的にも量的にも最も多く

得られ，次いでミズミミズ (Naissp.)シロハラコカ

ゲロウ (Baetisthermiclls U eno)の)11員であった.

第 2回調査では， St. 14 (日野橋〉において，ヤナ

ギモl乙付いて大量のサカマキガイ (Physaacta)の流

下がみられ， St.27 (丸子橋〉ではミジンコ(Daphmia

sp.)が多量に捕集された.St.27 (丸子橋〉では，毎

回ミジンコの流下が観察された.とれは，調査地点の

上流が訴1)になっているためと考えられる.

本調査では，流下動物よりも，その流下脱皮ガラと

流下断片 (Hシdropsycheulmei のキチン化した胸部

など〉の方が，かなり多く得られた.特l乙ユスリカ類

とシロハラコカゲロウの脱皮ガラは，上流域から中流

域l乙至るまで多くみられた.ユスカリ類の脱皮ガラの

ほとんどは，踊脱皮ガラであった.底生動物の流下

は， 21......，0時頃ピークl乙達するとの報告があり出17-18)

脱皮ガラの流下は，日中l乙多く夜間に少ない傾向があ

る.そして脱皮ガラの中でも野勝目，特l乙コカゲロウ

属 Baetis，フタバコカゲロウ属 Baetiella が多く，

次いで双趨目ユスリカ科 (Chironomidae) が多いと

いわれている 13) われわれの調査で、も，流下脱皮ガラ

は，ユスリカ類，シロハラコカゲロウ，チョウパエ

(Psychodidea sp.) というJI債であり，上記報告とほ

ぼ一致する.乙れらの底生生物は，いずれも汚濁耐忍

性種で，流下され易い生活形のため，多く検出された

去 8 第 1回調査の流下動物および、流下脱皮方、ラ・断片(1973，5.29-30)

ー一一一一一一一一ー ~t.NO. 
字名(手口名) 6 7 (10) 11 14 (18) 21 22 24 (25) 

Ephemerellαsp. 
6 

(マダラカゲロウ》 十
Ba台tis thermicus Ueno (シロノ、、ラコカウFロウ) 十 すト
Rhyacophi 1 inae sp. (ナガレトピケラ》、 十

i定 Glossosomatinae sp. (ヤマトビケラ〉 十
1マ Psychodidae sp. (チョウパエ) す十 十十
I主b Chironomidae spp. (ユスリカ) 甘十 -Hト 甘ト -ll十 -ll十 廿ト 4ト 4ト オト
4女l (双題目成虫) -11ト イト itト オ十 4十 十件
( ハ1e丹Iatodαsp. (親虫) オト 甘卜
~I三 Physααctα (サカマキズカイ)〉 十 →ト 十
1本 Nais sp. (ミズミミ 十↑十 il井 -Itト 廿十 刊十 4ト オ十 HHI 
) 

Diaphαnosoma sp. (オナ方、ミジンコ〉ー イ十
Dαphniαsp. (ミジンコ) -H十 十 す十
Asellus hilgendorfιi (アセルス) 十 すi

(干fl~魚、) 十 十 十 + 

Ephem巴γellasp. (マダラカゲロウ〉、 十iト 4十 →十

;万E
Bα'etiellα japonicα (フタノfコカゲ、ロウ〉 十|十 -fIト す十

]ご
Bαetis thermicus Ueno (シロハラコカゲロワ〉 オト 引件 -ltIト J出 -tIト -ltI十 4ト jllト

月5i
]soηychiαjαponicα (チラカゲロウ〉 オ十

皮
Epeorus 凡αpαeus (タニヒラタカウ2ロウ) -ttl -H十

カ、、 Ecdyonu川 廿ト

フ
Stenopsyche griseipennis MaLachlan (ヒゲナカ、カワト 骨ト 品i十
Hydropsyche ulrneri (シマトビケラ) ビケラ) -H オ十 引叫 .jjト

桂fr
Mαtαeopsephenus jαponicus Matsumura (ヒラタド す十
Tipul idae sp. (カ、、ヵーンボ) ロムシ) -lI十 4件 4十

Jc'i 
Psychodidae sp. (チョウノ〈エ〉 4十 十件 イ十 →十 -llI- 4十 #ト
Chironomidae spp. (ユスリカ〉 十件 ↓甘ト ->>十 十日十 -l!iト -tH十 4件 l出} 刊十 4ト

十極めて少ない， サ少ない， 朴普通， 十日十多"，， 時iトすこぶる多い
( )は支川
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表 9 第 2回調査の流下動物および流下脱皮 7]'、ラ・断片 (1973，8.19-21)

学名(和名)
St.NO. 6 (10) 11 14 (18) 24 。。 27 

Ephemerelleαsp. (マ夕、ラカゲロウ) 十

Bαetis thermicus Ueno (シロハラコカゲロウ) 寸1ト オ十 4ト 十 十

流 Hydropsyche ulmeri (シマトピケラ) イ十 + 
下

Tipul iclae sp. + 

動
Chironomidae spp. (ユス 1) カ) 4十 4十 4作 -lt卜 十|ト イサ

U'又主翌日 j戎虫、) サト 十 f十

牧1 Physααctα (サカマキガ、イ) -111& 
( Fossaria ollul口 (ヒメモノアラ力、イ) 十
生

Nais sp. (ミズミミズ) オト -l!ト せ任
イ本

Erpobdellα lineαta (ヒル) 十

Dαphl-.iαsp. (ミジンコ) IHI十

(稚魚) 十 十

Epんθ押印 rellα sp. (マダラカゲロウ) ilト

B α・白tielb jαponica (フタノ〈コカウJ ロウ ) 4ト

訪E Bα合tisthermicus Ueno (シロノ、ラコカゲ、ロウ) 叶ト -Ilト 制作 4ト
寸ご Isonychia jαponicα (チラカゲロウ) 十 オト

目見 Epeorus nαpαeus (タニヒラタカゲロウ) オト

皮 Gomphidae sp. (トンボ) 十
カ、、 Steηopsyche griseipennes McLachlan(ビゲナガ、カワトビケラ) 十111- 北十

フ Hyd1'Oρsyche ulmeri (シマトビケラ) イ什 4ト 十 オト

Goerαjαpon ica Banks (ニンキ、ョウトビケラ) 十

断 Mαtαespsephenus jαponicus Matsumura(ヒラタドロムシ) 引守

片 Tipulidae (カ、、カ、、ンボ) .taト 4ト サ 十

Psychodidae sp. (チョウパエ) -lIト サ|十

Chi ronoradae spp. (ユスリカ) -¥1仕 4ト 1tI十 4卜 -H十 -11ト -llト -l!十

十極めて少ない， サ少なし、， i!t普通， 官汁多し" mlトすこぶる多い

( )は支川

表 10 第 3回調 査の流下動物および流下脱皮ガラ・断片(1973，10.2プ， 11.4)

一~一ー一一『ーー‘ー-一司』ーもー『悶ーー、一

"戸名(手IJ名)
St. NO. 

6 7 (10) 11 14 (18) 24 (25) 27 

Ephemerella sp. (EC) (マダラカゲロウ) 4十
Bα.在tis thermicus Ueno (シロノ、、ラコカゲ、ロウ) オト イ十

ミ去も Epeor1ls nαραeus (タニヒラタカゲ、ロウ) オ十 オト

Rhyacophilinae sp. (ナガレトピケラ) + 
下 Hydropsyche 1llmeri (シマトビケラ) 廿 オ仕

E動 Tipul idae sp. (カゃカ、、ンボ) →← 
Psychodidae sp. (チョウパエ) 廿 4ト

物 Chironomidae spp. (ユスリカ) 4十 t世 -¥tト オ時 甘Il- 十 朴 tト

生
(双姐目成虫) →十 →ト オ十 11ト 十|持

イ本
Nais sp. (ミズミミズ) オト オi十 4恥 1¥ト オ十 →十

E rpo bade lla l inea ta (ヒノレ) オ十

Dαphniαsp. (ミジンコ) -/1十

Asellus hilgendor_fii (アセルス) 十 + 

Ephemerella sp. (マダラカゲロウ) オ十

Ba'色tiellajapo礼 ica (フタノ〈コカゲ、ロウ) 4ト 4十 十!ト

i荒 βα'etis thermicus Ueno (シロノ、ラコカゲ‘ロウ) -11ト 4十 品|十 -!!lト -1m -It1ト 十tlI
寸マ Ste礼 opsyc九egriseipennis MaLachlan(ヒゲナ方カワトピケ →1ト 4貯

IDi Hydropsyche ulmeri (シマトビセラ) ケラ) イ仕 -¥11ト 4十

皮 Alatαeopsepheηus jαponicus Matsumura(ヒラタドロムシ) 哨卜 ゆト

子了 Tipul idae sp. (カ、.プfンボ) 4十 サ

ブ Psychodidae sp. (チョウノ〈エ) -H十 Hト
Chironomidae spp. (ユスリカ) オト -IlIト -l!十 -tiト 十iト -l!ト イH tHト す十

陸庁

片

十極めて少ない， サ少なし" -l↓ト普通， 制作多し¥ 糾すこぶる多い

( )は支川
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表 11 第 4回調査の流下動物および流下脱皮方、ラ・断片(1974，1.31-2.3)

学名(和名) 6 (10) 11 14 (18) 21 27 

ECpα hemerellα~p. マダラカゲロウ) i十 -1iト
ヒメカゲ、ロウ オト 4十enzs 主shp. 

Bα.岳tis thermicu.s U色no シロノ、ラコカゲ、ロウ)) 時i十 朴

EEPpper e eon48nαραeu.s タニヒラタカゲロウ オ十
~f:ζ OT'IlS ueηoi I¥在atsurnura ウエノヒ)ラタカゲロウ) 41十

l idae scph. e カワゲ、ラ イト
下 T HZiJpduTloipdsau e utmeTi シマトピケラ) オ十 4ト

sp. ガカ、、ンボ) -1¥ト ~~ 
罫J Psychodidae sp. チョウバエ) サ 4ト

Simulium sp. ブユ j 十

4勿 Chironomidαe spp. コースリカ虫) i~f 『!tit!‘ - 十ト 制ト

生f本
ボーフ成ラ 1 
双題目 ) 4十

Physααctα サカマキカ、、イ) 1 

Nai s bsdpe • ミズミミズ す十 -tIト 3 船井 2 イト 相十 2 
Erpobde IIα li札 eαtα ヒノレ) →ト 2 
Daphniαsp. ミジンコ) 4 2 

ケンミジンコ) 3 

Ephemerella sp. マダラカゲロウ)
44ilト↓ 

-Il¥十
流 Bα連tiella jαponicα フタノ〈カゲ、ロウ
1マ Bα'etis thermicus Ueno シロノ、ラコカゲ・ロウ) 4併 相時
fl}t， Epeoγus nαραeus タニヒラタカウ2 ロウ) t↓ト -1¥十
反 Epeoγ1lS latifol iU1n エノレモンヒラタカゲ‘ロウ) 4十
f了 Stenopsyche griseipennis MaLachlan(ヒゲナカ、、カワトビ -I¥f十
ブ Glossosom日tinaesp. (ヤマトビケラ) ケラ) 廿

Hydropsyche u.lrneri (シマトビケラ) -lll- 廿 十

陸庁 Tipulidae sp. (力、カ。ンボ) 廿

片 Psychodidae sp. (チョウバエ) 4ト イ件

Chironomidae spp. (ユスリカ) 4十 -H1t す十 イ十 +ト オ十

一
十ほめて少な し¥ サ少ない. -11十普通， -jjjj-多い，慨すこよる多い

( )は支川

ものと考えられる.流下容易な生活形は， i屈i替型>i持
泳型>間着型>携巣型>簡旬型>網型の)11真といわれて

いる 13) ちなみに，ユスリカ類，チョウパエは掘潜型

でシロハラコカゲロウは沿:泳型である.ヒゲナガカワ

トピケラ (Stcnoρsychegriseitennis， Mc Lachlan)， 

シマトピケラ (Hydroρsyche ulmeri)， ガガンボ

くTipulidaesp.)は，キチン11ニした胸部背面などが流

下断片として得られた.

ある地点の流下藻類および流下動物の量は，上流か

らその地点までの総和ではない10)ので，流下動物や流

下脱皮ガラからも，ある程度の汚濁状況を知る乙とも

できょうが，むしろ，底生生物の分布や羽化量などを

知る手がかりとして，重要性があると思われる.

5. 摘要

1973年 5月から 1974年 2月までに，氷川から河口l乙

至るまでの本流，支川lこ29地点を設け， 4回の調査を

行ない，多摩川の水質汚濁状況をみた.

細菌学的試験結果からは，次のことがいえよう.

1. 羽村堰より上流域の本流と流入支川 (St.1-6) 

と平井川 (St.8)および秋川 (St.9， 10) の全域と

浅川の上流域 (St.16 :敷島橋〉は， 比較的細菌数が

少なく，清水域と考えられる. St. 11 (拝島j藷)より

下流域は，流入支川の汚染も手伝って.流下するに従

って，汚濁が進行している.

2. St.22 (多摩河原橋)あるいは St.24 (二子橋)

では，細菌数が St.11 (拝島橋〉程度まで減少する乙

とが認められた.乙れは，一旦地下iこ浸透した水が，

乙の付近で再び湧き出すためである.

3. 本流中最も汚濁していたのは St.7 (永田橋)

であり，流入支川 St.13 (谷地川)， St. 15 (残堀川)，

St.20 (大東川)， St. 23 (平瀬)11)，St. Z5 (里子J11)， 

St. 26 (谷沢川〉は， St. 7 (永田橋〉と同じかそれ以

上に汚染されていた.

4， St. 27 (丸子橋〉より下流域は感湖j或なので，

本方法による結果では，参考としてしか扱えないであ

ろう.

5. 従属栄養細菌数は， BOD， COD，とは同じ

傾向がみられ， DOとは，逆の関係が認められた.

6. 大腸菌群数/一般細菌数，大腸菌群数/従属栄

養細菌数は，ほほ一定であった.

流下物の調査結果からは，次のことがいえよう.

1. 流下物量は， St. 6 (調布橋)， St. 10 (東秋川

橋)， St. 11 (拝島情)， St. 27 (丸子橋〉で比較的少

なかった.
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2. iXE下物塁;の大部分は，流下藻類が占めていた.

しかし，汚濁水域では，藻類にかわって Sρhaerotilus

がほとんどであった.

3. 流下物の有機物量は，ほぼ 64~76.67らであっ

た.

日中 l乙行なった調査のため，流下動物より流下 IJ)~

皮ガラが多く得られた.特にユスリカ類の踊脱皮ガラ

が多く，次いで，シロハラコカゲロウ，チョウパエの

j顕であった.流下動物では，ユスリカ類， ミズミミ

ズ，シロハラコカゲロウが多かった.
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東京都立衛生研究所毒性研究用小実験動物飼育施設と

その細菌学的管理成績について

水尾昭江本池田虎雄申平賀興吾牢新関治男料

New Housing Facilities for Laboratory Aminals and Control of 

Bacterial Environment 

AKIE MIZUO* TORAO IKEDA* KOGO HIRAGA* AND HARUO NIIZEKI* 

精度の高い動物実験は良質の実験動物とよい飼育管

理があってはじめて可能である.よい飼育管理とは実

験動物が試験l乙対して，いつも均一な反応性を確保

し，健康に生存できるよう飼育環境を調整する乙とで

あると考える.

ζれに関与する因子は極めて多く，環境の温度変化

は反応の均一性に影響を与え，感染による発症は試験

自体の反忠を妨げたり，実験途中において死亡させた

りして，成績の読みとりを困難にする.

東京都立衛生研究所においては毒性試験研究に用い

る実験動物のよりよい飼育管理を目ざして，温度，湿

度等所謂物理化学的国子と微生物の影響をコントロー

ルする乙と民主眼を置いた実験動物飼育施設が完成し

Tこ.

本施設の使用を開始して丁度一年が経過するのをj援

に，小実験動物用施設の概略を紹介し，細菌学的環境

管理のために行なった作業と調査について報告する.

I 施設:ラットおよびマウスを中心とした実験動

物飼育施設は研究所3号館 1階にあり，平面図 (Fig.

1) 1-乙示すように洗浄室をはさんで，北側l乙長期間の

動物実験を行なうための飼育室およびその関連設施

(バリア飼育区域〉と南側に短期の動物実験のための飼

育室および実験室(一般飼育区域〉があり，東側l乙は

中東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan. 
料日本クレア株式会社(動物飼育管理受託〉

動物受入室，南北を結ぶ廊下と 2階l乙通じる階段， 2 

階と地下を結ぶエレベーターがあり，西側は荷受け室

(器材の受入れと，動物・器材・汚物の搬出)，動物死

体・汚物冷凍室，地下の犬・サル飼育室，地下 2階汚

物処理室を結ぶエレベーターと作業者控室がある.

バリア飼育区域は人の出入のためのシャワー室，動

物j般入のためのパスボックス 2基，大型器材搬入，動

物・汚物・器材搬出のための消毒装置付-きパスルーム

2室と殺菌とその器材搬入のオートクレーブ 2基(う

ち一基はガス滅菌可能)Iこより他区域より遮断されラ

ット飼育室ムマウス飼育室 2，処置室1および作業

廊下よりなっている.一般飼育区域はラット飼育室

2，マウス飼育室 1，ウサギ飼育室 1，兼用飼育室2

実験・解剖室2よりなり，微生物研究室，宿車室と飼

料倉庫が付属している.飼育室の面積，飼育方式，収

容動物頭数，設定温湿度および換気回数は 頁の表

の通りである.

空気はバリア，一般飼育区域を問わず全域に，効率

85%および99.99%フィルターを通して供給され，飼

育室は天井の多孔板より給気され，床の四方より排気

されて内部が陽圧となっている.

水は，t慮過精度 10mμ，....，5μ のフィルターを通した

水道水が供給される.

I 細菌学的環境管理

1. 飼育開始前の処置

i )バリア飼育区域:天井を除く壁，床全域にわた

って塵撲を除去し，洗剤を用いてブラッシングを行な

い.汚れを除去し水洗後逆性石鹸 500倍液および塩素

剤を交互に動力噴霧機で散布，とれと併行して，空気
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区域| 宮司 三<=三? i山 1112
悦

ibmBT寸飼育方 匹数 最容大数
収

ノ¥ ラット (4室〉 86c) 240 ベルト式乱〉 1 
800 (2 

→ ノ 】7、 ウ ス 55 155 ベルト式 10 1.120 

i守 て7 ウ ス 38 106 ~ 三 .仁L、I 式])) υ 「 1.000 
25土1

ラット (2室〉 41 c) 115 ベルト式 5 560 50土5I 10 

括支 マ ウ ス 41 115 ベルト式 10 1. 120 

自己! 兼用 (2室〉 41 c) 115 ア先fC日 J仁L、1 ←~\~ 5 600 

IJ ウ サ ギ、 41 115 ベルト式 i 1 60 I 23土1

a)ベルト式自動飼育機:国立街試式，ベルトにより定時!こ糞{更を処理，自動給水付ステンレス網ケージ使用

バリア室用は岳部Jベルト消毒装置付

b)ステンレス網ケージあるいはアルミ製またはポリエステノレ製箱型ケージ(床敷使用〉給水は給水Ji互による

c) 1室について

調和機よりダクト内!こ逆性石鹸 500倍波と忠素剤を交

正l乙微粒子噴霧機で送風した.次l乙予めエチレンオキ

サイド・窒素混合ガスで 3時間滅菌したフィルターを

蹴菌衣料着装の上，フィ )1ノターラック lこ取り付け，再

びダタト内の消毒を行なった.消毒作業終了後空気調

和機扉を封印の上密閉した.ζの点で落下細菌検査を

行ない再び滅菌衣料を着装して全域の消者を行なっ

た.また，回定されているベルト式飼育機を運転して

細部にわたる消毒を行なった.との点で再び落下細菌

検査を行なった.ζの前後 2田の落下細菌検査で良好

な成績を得た(後述〉ので飼育関係器材および動物の

肱入を開始した.

ii)一般飼育区域:1末@度の汚れをとり，逆性石鹸

液で， I末，壁およびベルト式飼育機の清掃~行なっ

Tこ.

2. 飼育に当つての処置

i)バリア飼育区域:a)飼育室への入出:飼育作

業に当ってはシャワー室を介して入出し，入室の際は

全身を薬用石鹸(ミツワミューズ石鹸〉でよく洗いシ

ャワー浴び，逆性石鹸で手指，足を消毒後高圧蒸気滅

菌済みの帯電防止無鹿衣製作業服 (rlJ日子，上衣，ズボ

ン，足袋〉および木綿製マスク，下着を着用し，バリ

ア内サンダノレをはき，更に手指の消毒を重ねてから入

室することを原則とした.しかし女性の場合はシャワ

ーを浴びず，手指，腕，足を洗い，同様消毒後作業衣

を着用している.バリア内作業廊下から飼育室に入る

時は，更に各飼育室専用のサンダノレにはきかえ，作業

中も適時手指を逆性石鹸で消毒する.

b)物品の搬入出:高圧蒸気減I副長，ガス滅菌機，

パスルームの三つの経路があるが経路別の物品の搬入

方法は次頁の通りであり，搬出はパスルームによった.

c)動物の搬入出:動物(ラヲト・マウス〉は，す

べて barriersystem下lζ生育された所謂 SPF(Spe-

cific pathoge11 free)動物で，ガス滅菌済みの除菌フ

ィノレター付段ボーノレ箱で，更に硫酸紙で複包装された

ものを，外装を逆1生活鹸 500倍j夜で清拭してパスボ γ

クスlこ入れ，扉を完全に閉じた後ノてリア室側扉を開き

外装を切開し，内部の動物の入った段ボール箱を取り

出す.パスボックスは使用後逆性石鹸で清拭し，内装

の紫外線燈を点燈する.

動物の搬出はパスルームを使用する.

d)動物飼育飼料:飼料は，薬品添加飼料ーを使用す

るので滅菌せず，包装のみを Tego51， 1，000倍液噴

霧消毒を行ない搬入する.

e)飲料水:炉過水道水を，ベ、ルト式飼育機飼育のl

場合は付属の自動給水装置を一般に用い，給水瓶使用

の場合は給水瓶を毎回高庄蒸気滅菌したものを用いて

与える.

f)飼育ケージ:高圧蒸気滅菌したケージを，金網

式の場合 2jflillζ1回交換，箱型の場合週 2回滅菌床敷

と共!こ交換する.使用済みケージはパスルームより搬

出する.

ベノレト式飼育機は 1日4回，運転時間を 6分l乙セク

トして糞便の処理とベルト清掃が行なわれる.

g)清掃:飼育作業後退室時比逆性石鹸液を浸した

モ γ プで床面を，扉のノブ等を雑巾でそれぞれ清拭&
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高圧蒸気滅菌機 ガス滅菌機 | パスルーム

2 kg/cm， 1200， 30 min エチレンオキサイドガス， 3 hr I Tego 51， 1，000倍肢を噴霧

金属ケージ

給水瓶

飼料函

r~余iliï フィルター

ビニーノレ袋

計器類

ttt脂製サンダル

金属戸棚ゴム製品

床 敷(チップ〉 事 務 机

作業衣 実験器材等

実験器材

清掃用具

紙， {l5 紙

事務用品

工具

スノコ等

し，シャワ一室は塩素斉IJの散布を行なう.ベルト式飼

育機，飼育架12も定期的lこ逆性石鹸液l乙て清拭する.

ii)一般飼育区域 :ζ の区域の管理は， 飼育室への

入出法，物品および動物の搬入出法以外はバリア飼育

区域l乙準じて行なう.飼育室への入出は木綿製作業衣

(帽子，上衣，ズボン〉とマスク(合成樹脂性のもの

を使用〉を着用し， ~nJ室育専用サンダノレにはき換え，

手指を逆性石鹸で消毒する.飼育ケージは洗瀧，薬i夜

による消毒，水洗したものあるいは高圧蒸気滅菌した

もののいずれかを使用し，床敷はすべて高圧蒸気滅菌

したものを用い，動物のラットおよびマウスは，すべ

てSPF動物で輸送箱の外装を消毒して，甚接飼育室

lζ搬入する.ウサギ等SPF化されていないものの使

用数は極く小数l乙限定し，所定の飼育室へ直接搬入，

その後他の飼育室との連繋を断つよう努力する.

亜 細菌学的検査

1. 飼料:試験の性質上，飼料を滅菌しないで使用

するので，用いる市販問型餌料 (CLEACEーのおよ

び使用検討中の自家製国型飼料について細菌検査を行

なった.

一般細菌数は血液寒天，大腸菌群は寒天，ブドウ球

菌はDHLマンニット食塩，真菌はポテトデキストロ

培地を用いた.

結果を Table1 IC示したが，市販飼料の菌数は 19

中104
.
0，自家製104.6であった.

市販飼料の場合検出された菌はほとんど全てが芽胞

を形成する梓菌で占められ，大腸菌群，ブドウ球菌，

真菌は検出されなかった.

自家製飼料は市販品と同一原料を使用したものであ

るが，一般細菌数もやや多く，ブドウ球菌が全例から

ケージラック

ワコン

飼料袋外装等

Table 1 回型飼料 iこドの紘菌数

市販飼料

自家製飼料 101.8C) 

8 

a) 1 g中の菌数 b)検出せず

N 
(4) 

c) 2 X 10-2g中，検出率3/8 d) 2 X 1O-2g ，ド，検

出率1/8 ()検査数

検出され，大腸菌群，真菌も一音防〉ら検出された.

2. i戸過水道水:一般細菌数を標準寒天混釈法で測

定した.その結果，繁用している水道水は 1ml中0

であったが，普段使用していない水道の開栓直後の水

は 1ml中10，000以上の高い菌数を示すものがあっ

た.しかし 5分以上放流した場合はほとんど Oになっ

7こ.

また，使用しているベルト式飼育機l乙配備してある

給水ノズルからの水について検査したと ζろ，貯水タ

ンク内の水からは菌を検出できず，タンクに近いノズ

ルからの菌数は少なかったが，遠のく程菌数は多くな

り， 1 ml中10，000以上の菌が検出された場合もあっ

た.

そこで，飼育機の配水パイプの未端から常時水を少

し流すよう lζしたと乙ろ菌数は 1ml中10以下lこ減ら

すととができた.

3. 手指:バリア飼育室に入った 5人の手指につい

て①入室前，⑦逆性石鹸j夜内でブラッシングし，水洗

せずず、タオ Jルレで

1性生石鹸で消毒，@作業後の付着細菌のスタンプ検査を

行なった.方法は 3%馬血液加普通寒天培地lこ5本の
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Table 1I 手指の細菌数

研究員|手指|入室前|明元労ア|作業中乱)I作業後

A 
R 200 40 。 4 
L 200 100 4 6 

B 
R 40 11 。 。
L 300 17 。 1 

C 
R 1. 000 。 G 1 
L 1，000 。 。 1 

D 
R 26 2 2 。
L 10 3 3 。

E 
R 300 15 200 50 
L 300 15 200 50 

a)作業中随時逆性石鹸で消毒

指をスタンプし， 370，24時間培養後菌数を算定した.

検査成績は Table1Iの通りである. 逆性石鹸によ

って菌数は明らかに減少しているが，人によって減り

方l乙差があり，ブラッシングの訓練が必要である.ま

た，作業中，作業後も菌数の増加はBを除いてみられ

なかったのは作業中随時逆性石鹸で洗った(消毒〉た

めで， Eは動物を扱う作業を行なった直後のため菌数

が多かったものと思われる.作業中も手指の消毒を行

なう乙とが必要である.

4. 床およびサンダル:バリア飼育室内の環境チェ

ックの目安として，床面およびサンダノレの汚れの程度

をラット400頭収容中の飼育室と作業廊下を検査した.

床面は，消毒清掃前後の 2回， 100cm2 の面積を滅菌

ガーゼで拭きとり，標準寒天で培養し，一般細菌数を

求めた.また，サンダノレについては裏のカガトの部分

約 25cm2 について同様にして検査した.

結果は次のようで，床面の細菌数は飼育室の方が多

かったが，いずれも逆性石鹸による清掃で 1/7---1/10

K減少した.次l乙，サンダノレで、も飼育室の方が庄倒的

l乙菌数が高く，動物居住による汚れが示唆された.

サンダル
II/I¥， 山 1 1"1小山 i

清掃前 1，400 500 未使用 37 

清掃後 500 52 飼育室 23，000

作業廊下 400 

5. 落下細菌検査:バリア飼育広域および一般飼育

区域の落下細菌検査を逐月的に行なった.

落下細菌用培地 3%は馬血液加普通寒天培地(栄研〉

約20mlを置径 9cmのシャーレl乙分注し， 24時間ふ

卵器で無菌試験を行なったものを用いた.ζのシャー

レを一室について四隅と中央の 5力所に 2枚ずつ，部

下については適当間隔に 2枚ずつ置き， 30分間開放し

た後370，48時間培養し，発育した集落数を落下細菌数

とした.また，発育した集落のグラム染色を行ない，

黄色ブドウ球菌が疑がわれる場合はコアグラーゼ、テス

トを1"Iなった.

結果は Table][ (バリア飼育区域:上段，一般飼

育区域:下段)P:，シャーレ10枚当りの合計菌数で示

しTこ.

バリア飼育区域では更衣室，シャワ一室を除き，一

年間低い菌数であった.消毒前(表中 0の項〉と消毒

後(表中 1の項)との比較では，消毒後わず、かに減っ

たが，大差はみられなかった.動物飼育室は動物の入

室とともにやや増加の傾向がみられたが，作業廊下や

処置室は平均した値を示した.外の影響を受け易い吏

衣室，シャワ一室，パスルームは菌数のバラツキが大

きかった.パスルーム(1)は使用しなかったが，使用し

ているパスルーム(2)より菌数が多い場合があった.こ

れは，消毒回数の少ない乙とと排気設備のみで給気設

備がないので，一般区域からのリークがあったのかも

しれない.更衣室の場合，菌数が多いのは，むしろ当

然と考えられ，更衣中i乙測定した場合384という高い

植を示したが，数時間後の検査では 9までに下がって

いた.使用 5ヵ月目よりは退出直後民検査した値であ

る.

一般飼育区域では，バリア飼育区域よりやや高値を

示した.

バリア飼育区域および一般飼育区域の12自にわたる

落下細菌検査の結果を総合してシャーレ10枚当りの菌

種による数とその比率を示すと TablelV (バリア飼

育区域〉および TableV (一般飼育区域〉のように

なり，バリア飼育広域では処置室を含む動物不在飼育

室，作業廊下，シャワ一室，動物在飼育室，パスルー

ム，更衣室の)1債に菌数が多くなった.一般飼育区域に

おいても解剖室，廊下，動物在飼育室の)11員!こ菌数が増

えた.

また，両飼育区域の飼育室と廊下の菌数を比較する

とバリア飼育区域は一般飼育区域の約 1/3であった.

次l乙菌種についてみると，両区域とも飼育室が他室

と比べてグラム陽性梓菌，グラム陰性梓菌の率が高

く，したがってグラム陽性球菌の率が低かった.パス

ルームを除き，飼育室以外の菌種の比率は極めて近似

していた.

また， Table lV， V中には示さなかったが，グラム
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落下細菌検査成績乱)(シャーレ10枚合計〉

区
査(毎月 1田〉検

Table 1II 

宝域
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ラット飼育室(1)

ク (2)

マウス飼育室

ウサギ飼育室

兼用飼育室(1)

グ (2)

実験・解剖室(1)

グ (2)

下]J)

1 
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4 
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4 
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般

信i

i弓

廊

a) 3 ~ら馬血液加普通寒天， 30分開放， 370，48時間培養

中動物在室を示す b)シャーレ10枚lζ換算

バリア飼育区域の菌種の分類(シャーレ10枚当りの平均菌数)

i別処i勾 l 吋置i二WiJ~室至菌 種 動物在伺育室 作業廊下 シャワ一室 更衣室 パスルーム

グラム(十〉球菌 6.8(66.0) 1. 6(86.1) 6.1(81. 3) 7.4(81. 3) 63.6(87.6) 3.7(28.9) 

グラム(十〉梓菌 2.8(27.2) 0.2(11. 6) 1. 2(16.1) 1. 3(14. 3) 9.0(12.4) 8.9(69.5) 

グラム(ー〉梓菌 0.6( 5.8) 0.1( 2.3) 0.1( 1. 3) 0.4( 4.3) o ( 0.1( 0.8) 

呉 国 0.1( 1. 0) 0.1( 1. 3) 。( 0) 。〉 0.1( 0.8) 

コh 10.3(100.0) 1. 9(100. 0) 7.5(100.0) 9.1(100.0) 72.6(100.0) 72.6(100.0) 

Table N 

) Ij~数字は比率%を示す
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Table V 一般飼育区域の菌種の分類

(シャーレ10枚当りの平均菌数〉

菌 種|整担窪15Fム|廊下

グラム(十〉球菌

グラム(十〉梓菌

グラム(-)梓菌

真菌

合計

( )内数字は比率%を示す

7(87.4) 

2(100.0) 

陽性球菌中， α溶血を示すレンサ球菌が全体にわたっ

て約 1%弱の割合で検出されたが，バリア飼育室にお

いて検査3から 6回目までの 4ヵ月の間高率 (409の
に検出され，以後減少したが原因はわからなかった.

飼育室においてのクゃラム陰性梓菌は動物由来，グラ

ム防性梓菌は飼料l乙由来するものと思われる.パスル

ームではグラム陽性拝菌が高い率を示したが，原因は

明らかでない.今後の調査で明らかにしたい.

以と， 1年にわたる細菌学的検査で， SPFの Spe-

cific pathogen Iこ当る Salmonella，Corynebacteriwll 

は勿論，病原大腸菌，黄色ブドウ球菌，s 溶血性レン

サ球菌等は検出されず，またそれらによる動物の発病

もみられなかった.

IV 考按

f旦度@湿度等の動物の飼育環境は施設の改善!こよっ

て，よりよくコントロールできるが，細菌学的環境の

管理!こは施設のみでは解決できない問題がある.人と

動物と施設の三者が一休となって，はじめてよい管理

が達成される.乙れには，ど乙までやればよいのか.

管理法を厳重記すれば，それに比例して動物実験の遂

行は困難となり，実験者と実験動物との距離が遠くな

る感が強い.角を矯めて牛を殺しては意味がない.

以上報告した一年間の動物飼育室の細菌学的管理成

績は一応良好であったといえよう.

しかし，実験遂行上の制約も少なくなかったようで

あり，また，今後乙の管理法を続ければよいという保

証を得たわけではなく，動物はすべて Breederfe..依

存し，飼料は，薬物添加飼料を使用する関係上やむを

えず殺菌操作を加えないものを使用しており，今後ま

すます検討をつづけ，よい管理とよい実験が調和する

点を見出す努力が必要であろう.

V まとめ

東京都立衛生研究所に新設された毒性研究用動物飼

育施設特に小動物用施設を紹介し，乙乙で一年間行な

った細菌学的環境管理とその成績を報告した.

(本施設における実験動物飼育管理は民間委託者lこ負

うと乙ろ大で， ζζl乙感謝の意を表します〉
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東京都立衛生研究所毒性研究用犬飼育施設と犬飼育成績について

ヨヨこ*
Iごコflffil 主主L司王江*向田?詰士山山田L

A
'
 

i
』‘

New Housing Facillties fo1' Dogs and Management Results 

SHINOBU HA Y ASHIDAヘHISAEFUKUDAヰ ANDKOGO HIRAGA* 

育を開始して 1年を経過するので，施設の概要を説明

し， ζの間の飼育管理の実際と成育状態、を記録して，

今後毒性の試験研究の参考としたい.

東京都立衛生研究所においては食品添加物等の毒性

試験研究の目的で昭和48年 2月実験動物飼育施設が完

成した.この施設には犬の飼育室も設けられ，犬の飼

~ 3. 900 -+2.100~ 

己
ゴ
viug叫
4
H
U
μ
判
泊

r、二

ゲ
コ
ー
ト
Z
当
日
エ
T
H
U
J，fi

-. 
. 
. 炉・ーー・ー800→-4.200-←3 . 000~3 . OOO-.i- 6.000 -

平面図 1: 100 

犬飼育施設の概要

犬飼育施設は地下にあり，その平面図は Fig.1 Iこ

示す通りで，サル飼育室と接して設けられ，犬飼育

室，特殊実験動物室，犬サル兼用手術解剖室，犬シャ

ワ一室，犬運動場，飼育作業と実験準備のための前

犬飼育施設平面図

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1
キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

Fig. 1 
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室，飼料j車，テレピによる動物監視室，犬サル兼用細

菌検査室と管理室がある.また東西l乙2基のエレベー

ターがあり，西側エレベーターは 1階の荷受室，洗浄

室，死体汚物冷凍室l乙通じ，東側は 1階部J物受入室，

洗浄室と 2F皆の研究室l乙通じている.

全室とも効率 85~らと 99.99%のフィノレターを通した

オールフレッシェの空気が，特Jこ，飼育室，手術解剖

室，運動場;こは天井の多孔板を通して供給され，換気

回数日時間当り 10図である.温度は飼育室と運動場が

23土10;こ，その他は25土101ζ設定され，温度はすべて

50:t5%となっている.飼育室の照明時間は自由民自

動制御できるが現在は午前6時から午後 7時としてい

る.

飼育室は面積166m2， 容積466m3 で， J，;i~ìこ縦横 lこ

排水溝が設けられて地下の汚水処理1曹t乙通じ，乙のi茸

l乙沿って Fig.2および 31c::.示す飼育ケ{ジが20架台

80ケーツ設置されている(最大104ケージ'可能).

ケージはステンレス製で，図Jこ示す通り前面および

天井は格子鍋，床はスノコ，側面および後面は板で，

後面!ζ自動給水用ノズルの孔があり，前面は約 2/3が一

扉， 1/3は国定で給餌用血が回定できるようになって

いる.架台は，上下各 2コのケージが懸架でき，各段

l乙はケージ 2コ共通の糞便の水洗板があり，後中央l乙

排出溝l乙通ずる排水ダクトがある.背面には各ケ-~

用の給水ノズルが取り付けられている.また糞尿を採

取するための受皿が水洗板上に挿入で、きるようになっ

ている.

I 飼育 法

イヌ:日本EDM(株)1こて生育した生後 6ヵ月の

American Beagleの雌雄名、8頭で， 生後 1ヵ月で鈎

虫， コクシジウム，条虫， ミクロフィラリアを主l乙駆

虫し検査，生後 1ヵ月半と 4ヵ月で3種ワクチン(イ

ヌジステンパー，イヌ伝染性肝炎，狂犬病〉を接種，

血液培養，血清反応によってイヌブ、Jレセラ病の検査が

行なわれTこものを入舎し7こ.

飼料:最初の17週間は日本クレア製イヌ飼料 CD占

(穎粒〉を与えたが，食品添加物の酸化防止剤ジブチノレ

ヒトロキシトルエンが合有されている乙とがわかった

(正面図)

材料:JIS Su5-27 L3X40X40 
11 /1 11 L3x20X20X20 

2050 
1970 

h' 
...11 .， 

(側面図)

|令一一一 780 一一→!
!←一一 700 -→l' 

L
P
0
 

4
τ
4
 

一司801←
(平問問)

tf= h 
¥、よ

Fig.2 犬飼育ケージ (1)
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架 台(ケージ付)

11501 
11301 

糞尿受皿
材料 :.JISSuS 270.6大

(正面図)

トー- 900 一一一→1

_.1 !←一一一 920 一一一→iよ山~」-J一一一J 戸

(il¥lJ面図)

!←一一一 705 一一一→!

ヱト2;

(平面図)

1廿I

- スノコ平而国 材料:JIS SuS-27 5/1 

i←一一一- 926 一一一→i

7 

Fig.3 犬飼育ケージ (2)

'ので以降は日本クレア製ドッグフード(ペレット〉を

使用した.それぞれの成分は次の通りである.

(100g中〉

水 分

粗蛋白

粗脂肪

粗繊 維

粗灰分

可溶性無窒素物

(カロリー〉

CD-5 

4.4% 

25.9 

7.6 

5.1 

7.8 

45.2 

(343.4 Cal) 

ドッグフード

7.0% 

20.6 

5. 1 

2.7 

6.7 

57.9 

(359.9 Cal) 

飼料は午前10時に250g (859，....，900 Caりを与え，水

は自動給水ノズノレより自由に摂取させた.給飼皿は毎

回洗浄高圧蒸気滅菌したものを使用した.

温度・湿度@照明・騒音:温湿度は施設の項で述べ

Tこ通り23土10，50::1::5%が維持したくFig.4).照明は

午前6時から午後 7時までで，床上 1mで 160(半

開)，...，370)レγ クス，騒音はイヌの安静時50フォーン以

下であった.

清掃:午前9時より溢湯で，ケージ内外および水洗

板を，イヌi乙温湯がかからぬようブラッシングした.

床面も同様清掃した.

なお清掃前水洗板上の糞{更の性状を観察した.

伺育室はマイクロカヅト(主成分ベンザノレコニウ

ム)1，000倍液で月 1回消毒洗浄した.

イヌは月 2回，毎回15分程度運動場で運動させ，月

1回以上犬体の温水洗浄を行なった.

作業者は，専用の作業衣，帽子，マスク，長草花を着

用し，逆性石鹸l乙て手指を消毒して作業l乙当り，また，

飼育室へ蚊，蝿等昆虫の侵入しないよう注意した.

直 観察と検査

1. 一般状態:元気度， 食欲， 咳， 鼻汁， 鼻鏡，

限， 11匝吐，流涯，外傷，糞便について観察した.

元気度は全経過を通じて良好であった.食欲は一般

に旺盛で与えた飼料は直ちに摂取したが， 4E買は随時

摂取し， 24時間中l乙全量を摂取した.
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Fig. 4 犬飼育室の温度，i毘度

咳，鼻汁，鼻鏡，眼lこは異常所見を認めるととはな

カ〉った.

外傷としては，入合後 6ヵ月頃より 4~Jitこ祉関膿胞

を認めるものがあった.乙れは，飼育ケージ床スノコ

と関連があるものと思われる.膿胞は切開担1:膿後ヨー

ドチンキ塗布lこより治癒した.

糞{更については，特l乙異常と考えられるものはなか

ったが， 1頭lこ時々軟[更がみられた.

2. 体重:体重は毎月 2困測定した. 結果は Fig.

51こ示すようで，入舎時(生後 6ヵ月〉雄10.1::t:1. 82 

(7. 4~ 10. 5)kg，雌8.9土1.42 (6. 8~9. 5)kgであり，

入舎前の生育場において，体重増加の大半は終り，入

合後はur[E推とも 7力月で 2kg前後増加したのみで(休

重として12kg前後〕以降は多少の増減を示しながら

推移した.

3. 体温:デジタノレfE子体温計を用い，そのプロー

ブを紅門より 3~5cm 挿入し直腸温を， 毎月 2田，

午後 1fI寺Jこ測定した.

結果は Fig.5 IC.示すようで，可成りの変動があ

り，成長その他との関連を推察できるような推移はみ

られなかったが，大半は39.50_38.50
の間にあった.

4. 臨床血液学的および血摂生化学的検査:毎月前

腕静脈より係血レ，赤血球数 (RBC)， ヘモグロピン

量 (Hb)，ヘマトクリット (Ht)，白血球数 (WBC)， 

(コーJレターカウンター Sによる)， および血授の GO'

T， GPT， アルカリフォスファターゼ， (ALP) ， コリ

ンエステラーゼ、 (ChE)， コレステロール (CHO)，

グルコース (GLU)，尿素窒素 (UN)，総蛋白量 (T

P) (日立自動分析機M400による〉を測定した.

結果は Table1 ~ III乙示す通りで，いず、れも異常と

考えられるものはなく，個体差も少なく，比較的安定

した推移がみられた.

5. 糞便検査:細菌および虫卵検査を毎月行なっ

た.細菌検査は ss平板培地， BTB平板培地iこよ

り， 370， 24 hr Iこて判定した.虫卵検査はガラス棒で

1 g_. 2g位ずつ採取し，その中lこ硝酸ナトリウム 10



血液学的検査成積の推移Table.I 

(日)数日後生出 の
目項査検

360-390 330-360 300-330 280-310 250-280 220-250 190-220 170-190 

7.96土1.99 9. 02::t2. 84 9.42土2.638.73土2.199.95土2.128.96土2.129.07士1.08 M 
WB  C x 103/mm3 

F 10. 22::t 1. 69 

9.06土1.52 

調i
9. 35::t 1. 50 9. 40::t1. 22 10.15::t 1. 77 8.75土1.53 9.42こと1.29 8.55土0.999. 27::t 1. 75 

出ト
鴨ー.、〉、

;!Eザ

6.45土0.726. 72土0.425. 77土0.836. 38::t0. 33 6.86土0.466.82土0.646.78土0.466.36土0.50M 
R B C x 106/mm3 

F 
『せ
と同

6.30土0.736. 83::t0. 41 6.45土0.786.52土0.506.87土0.506. 57::t0. 31 6.23土0.736.19土0.44

4社

蔀
15.28士1.75 15.32土1.04 13. 72::t 1. 93 15. 16::t0. 82 16. 13::t1. 17 16. 06::t 1. 57 15. 80::t 1. 25 M 15.26土1.35 

Hb g/dl 

M
印
、

H
C吋
A
F

15. 17::t1.67 15.73土1.0615.21士1.57 15.55土1.08 16.53土1.21 15. 77::t0. 71 14.97土1.58 F 14.92土0.97

41. 72::t4. 85 43， 72::t2. 89 38. 01::t5. 34 41. 97土1.9445.07土3.2645.18土4.3244.25土3.02M 41.38土3.43

切
{
)
]
{

41.02土4.4644. 7l::t2. 61 42.43土4.5842. 95::t2. 52 45. 70::t2. 95 44.16土2.0141.20土4.34F 40.21土2.31
日tc;ら



血探生化学的検査成績の推移Table.ll 

問。N
〈日〉数後生出 日の

目項査検
360-390 330-360 300-330 280-310 250-280 220-250 190-220 170-190 

0.40土0.070.42土0.130.34土0.110.38土0.130.36土0.100.40土0.080.42土0.070.43土0.11M 

〉
ロ
ロ
・
問
。
℃
・
、
同
，
oru可
。
富
江
門
・
同

g-Fmwσ
・
司
・
出
-
w
M
P
H
C
記

0.39土0.090.43土0.110.34土0.060.34土0.110.38土0.080.42土0.100.39土0.100.44土0.14F 
ChE (L1 pH) 

6.70土0.586. 68::!:0. 79 6.13土0.806.60土0.556.55土0.616.45土0.446. 41::!:0. 39 6.77土0.45h在

6.87土0.146. 62::!:0. 41 6.25士0.636.38土0.356.37土0.476.21土0.416.46土0.556.76土0.39F 
TP (gjdl) 

109.37土7.36106.75土5.97108.50土7.3495.87土12.67110.50土7.11113.25土7.49111. 25土3.05M 98.37土3.58

115.87土3.02103.87土7.10105. 75土6.9897.12土8.82109.37土3.24107.25土6.25106.62土8.95F 99.87土6.31
GLU (mgjdl) 

11. 87::!:2. 58 9.37土2.508.75土2.188.87土2.589.25土1.75 8.75土1.1610.11土1.64M 11.12土2.16

11.12土2.99

25.37土5.47

8.37土1.68 

27.25土12.62

7.37土3.02

26.75土10.60

8.87土2.64

24.37土6.43

9. 25::!:1. 66 

23.12土6.03

9.00土2.44

21.87土4.12

9. 87::!:2. 94 

21.62土5.85

9. 75::!:2. 43 

M 24.87土8.93
GPT(K.U.jml) 

F 19. 50::!: 6. 90 

F 
UN (mgjdl) 

21.00土4.98

25.75土7.97

17.75土5.57

28.75土7.53

21.37土4.37

.31. 50土7.50

21.00土6.69

28. 37:t8. 29 

24.12土6.85

39.25土8.92

19.75土4.13

31.12土6.72

18. 87::!:4. 38 

26.87土7.16M 34.00土11.38 
GOT(K. U .jml) 

F 27.87土12.38 20.87土3.5621.62土3.8530.50土9.8926.12土8.3728.00土6.5626.37土3.3725.12土6.57

3.62土1.405.62土2.264.75土2.256.50土2.396.12土2.236. 50:t2. 20 7.62土2.135.25土1.98 M

F

 

、
}
ノ

噌

G/
/
 

U
 

A
 

K
 

f
k
 

p
i
 

L
 

A
 5. 75::!:: 1. 58 7.25土2.606.75土3.008.12土2.798.62士4.777. 37::!::3. 15 8.12土3.357. 37::!::2. 56 

119.00土11.60 117.62土15.36128.12土21.41 128.87土21.29 113.25土23.35117.17土52.57M 

170.62土46.27141.12土21.32146.62土22.06138.37土17.73129.62土26.02143.28土40.37F 
CHO(mgjdl) 
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Fig. 5 体重および体温(直腸温〉

ヲら溶液を入れ，よく撹搾し， 1時間放置後の上清をと

り検鏡した.結果は各月とも異常を認めなかった.

6. 飼育室の落下細菌検査:飼育室の落下細菌数を

犬前室のそれと比較した. 39ら馬血液加普通寒天培地

入り 17cmシャーレを， 1ヵ所2枚宛15ヵ所l乙置き，

30分間開放後， 370
48 hr培養により判定した.

、結果は Fig.61(.示すようで，前室l乙比べると飼育

室の菌数は多く，動物の前は勿論であるが前より後方

の方が更に多かった.ζれは気流と関係があるものと

考えられ，今後の飼育管理上の検討を要する問題であ

ろう.

lV 総 括

東京都立衛生研究所l乙新設された実験動物飼育施設

の犬飼育室について紹介し，その飼育室での Ameri-

.can Beagle一年間の飼育管理と育成成績を述べた.

飼育室は地下にあり，外界と隔離した人工環境であ

る.空気は効率99.99%フィルターを通して供給され，

換気:毎時10回，温度:23土10， 湿度:50土5%，照

明:盛光燈370，.....160)レックス13時間，騒音:安静時50

フォーン以下，飼育ケージ:床スノコ 0.64m2 (オー

ルステンレス)，飼料:ペレット飼料250g (900 Cal) 

1回給餌の条件下で生後 6ヵ月の寄生虫その他の駆除

された AmericanBeagleを1年間飼育し，一部l乙

u間膿胞がみられた以外順調と考えられる成育が観察

された.

(飼育管理は飼育管理委託者に負うととろ大で，乙

乙l乙感謝の意を表します〉

V 文献
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1) 乃川 弘:犬の生物学，第1版，昭和44年，
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2) Andersen， A. C. : The Beαgle as an Ex.ρeri 

仰のltaldog， First Ed. (1970) The Iowa State 

University Press Ames. Ioma. 

3) 田島嘉雄:実験動物学総論，第3版，昭和48年

朝倉書応，東京
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東京都立衛生研究所毒性研究用サル飼育施設とサル飼育成績

井口重孝*福田向江宇平賀興吾*

New誼ousingFacilities for Monkeys and the Management Results 

SHIGETAKA IGUCHI*， HISAE FUKUDA* AND KOGO HIRAGA* 

東京都立衛生研究所においては毒性研究用実験動物

飼育の一環として，サル飼育施設が完成し，実際の飼

育を開始して 6ヵ月が経過するので，施設と飼育法の

概要を紹介し， ζの間のサルの成育の状態と問題点を

記載して，今後の毒性研究l乙当つての資としたい.

1.飼育施設

サル飼育施設は地下に設置され， Fig.1の図面lこ示

すように，一般飼育室， (特殊飼育室テレピによる行

動観察，入舎時の検疫)，準備室，前料器材室，サル・

犬兼用手fil拍手部室，テレピ監視室(特殊飼育室テレビ

カメラのリモートコントロール， 録画)， 細菌検査室

の各室よりなっている.

飼育室は換気毎時10回で，フランダース高性能フィ

ルター(効率99.99%)を経Tこオールフレッシェの空

気が供給され，温度:26土10，湿度:60::!: 5%，照明

時間:午前 7時~午後10時(調節可能〉に設定されて

し1る.

一般飼育室は64m2 で，ステンレス製個別ケージ24

と集団ケージ 4を収容(詳細は別に報告)，特殊飼育

室は29m2 で，Fig.2， 3および 41乙示すように 2段

6列にステンレス製個別ケージを配し，各ケージは，

テレビカメラ l乙面する前面を強化ガラス(扉〉とし，

背面には格子扉，給飼孔，自動給水ノズノレがあり，天

井および側面は板で遮蔽され，床はスノコ，その下が

*東京都立儒生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

2 ケ-~共同の水洗板があり，その中央に飼育室排水

溝l乙通ずるパイプがある.また， 1采尿等l乙利用される

皿が前面より挿入できるようになっている.全ケージ

の後面は捕獲，処置，運動等l乙利用する共同の金網|監

が設けられ中央が扉で仕切られている.

飼育室lこは温冷水が供給され，床l乙は排水溝が二つ

あり排水処理槽lこ通じている.

2. サルおよび飼育管理

サルはインド産アカゲサル(!v1acaca 1llulatta)の

推定年齢2.5-3.5年の雄雌各5頭で，厳重な検疫(結

核，細菌性赤痢，寄生虫等〉を経た後特殊飼育室飼育

ケージl乙個別に入れた.

餌料としてはオリエンタル酵母製ピスケヲト(水7

粗蛋白質25.5，組脂肪7.2，粗灰分 4.7，粗繊維1.2， 

可溶性無窒素物54.4cal.384. 4/100g) 100gまたは80g

とバナナ(水75.5，粗蛋白質1.3，粗脂肪0.4，組灰分

0.9，糖質20.7，繊維1.2 ca1. 92/100 g) 100 gを午前

10時比与え， 1時間後に残餌をとり去るか，または24

時間随時摂取せしめた.

水は水道水を自動給水ノズルより自由に摂取させ

fこ.

飼育室は前述の通り温震26::!:P，湿度60土5%CFig.

5)照度は午前 7時.....9時および午後8時--10時は床

1mで 90ルクス，午前9時~午後 8時は床上 1mで

200)レクスとしたが，ケージ内は 60---20ルクスであっ

た.騒音は50ホーン以下であった.

飼育室およびケージのスノコ，水洗板の汚物清掃は

毎日午前11時から12時の間lこ温湯とブラシをもって行

ない，ケージ全体の清掃および消毒は毎週 1回行なっ
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Fig. 5 サノレ特殊飼育室における温湿度

7こ.

消毒lこはマイクロカット(主成分:ベンザノレコニウ

ム)の1，000倍液を用い，使用後はよく水洗した.

サルは，結核，細菌性赤痢， Bウイノレス，寄生虫等

多くのヒトと共通する伝染病があると考えられている

ので， ヒトとサノレキ目互聞における伝染病予防のために

サル室への出入り，サルとの接触には特lこ細心の注意

を払わなければならない.

サル室への入室lこ|探しては，作業着の交換，マスク

と11晴子の着用，サンダルの交換，手指の消毒を行ない，

出合時には更によく手指の消毒を行なった.また，ケ

ージ清掃および捕獲等に使用したものはすべて，滅菌

あるいは塩素系消毒液で消毒した.一般状態および排

湘:物の観察は毎日午前10時より 11時の聞に行ない，体

重の測定は 2週間lこ一度前後測定し，血液学的，血妓

生化学的検査のための採血は毎月 1回股静脈より行な

い，糞便の細菌学的検査も毎月 1回行なった.

血液学的検査としては赤血球数 (RBC)，ヘモグ

ロビン量 (Hb)，ヘマトクリット (Ht)，白血球数(W

B C)をコールターカンター SI乙て測定し，血摂生化

学的検査としては GOT(Reitmen-Frankel法)，

GPT (Reitman-Frankel法)，アルカリフォスファタ

ーゼ (AIP，Kind-King法)，コリンエステラーゼ

(ChE， L1 pH 法)，総蛋白量 (T~ P.， Biuret法)， グ

ルコース (Glu.，glucose-oxidase法)，尿素窒素(U.

N.， urease-indophenol法)，コレステロール(Cho.，

Liberman -Burehard法)を日立自動分析装置M-400

l乙て測定した.

3. サルの成育の経過と考按

1) 飼料摂取:飼育開始後11週まではすべて 1時間

給餌としたが，最初は摂取量が多く，スノコ下に ζぼ

したもの以外はほとんど摂取した.しかし，バナナは

好んで食べたが，ピスケット飼料の摂取は日の経過と

ともに低下の傾向を示した.11週以降雌 2~と雄 3~

を24時間自由摂取に切り換えたと ζろ次第に摂取量の

増加がみられた.引き続き 1時間給餌のものは， 11週

間の摂取レベルを維持するものと次第に増加を示すも

のがみられた.そこで，26;llQより逆lこ24時間自由摂取

のものを 1時間給餌lこもどし， 1時間給餌のものを24

時間自由摂取としたところ前者では 1時間給餌でも同
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Table 1 飼料摂取量(週間摂取量〉

F 

サル番号 1 2 3 4 7 5 

宮司

τ月まず

日

数

1r、盟』、J、

1 689 474 576 616 

2 615 355 418 641 

3 531 349 391 669 

4 323 271 324 556 

5 364 326 363 494 

6 340 253 341 359 

7 236 246 327 245 

8 170 76 312 106 

9 217 137 308 173 

10 240 127 434 142 

11 167 75 415 149 

12 296 89 407 I 178 

13 241 146 460 208 

14 266 152 485 284 

15 270 204 549 327 

16 298 168 558 312 

17 375 100 560 430 

18 333 186 560 411 

19 340 161 560 492 

20 321 195 560 503 

21 237 159 560 528 

22 109 560 546 

32 73 560 546 

24 157 560 492 

52 252 560 546 

26 431 560 378 

27 314 560 375 

28 276 560 521 

29 340 560 372 

30 423 560 382 

第 7週目までは 100g/日給餌

第 8週日から第30週目までは 80g/日給餌

仁コ内は時間自由摂取，その他は 1時間給餌

482 368 

434 322 

380 306 

314 267 

377 320 

337 274 

313 248 

203 141 

299 209 

293 224 

224 186 

52 220 

277 241 

298 251 

306 301 

294 322 

254 405 

259 429 

303 475 

309 475 

247 519 

145 521 

121 539 

216 552 

255 551 

524 354 

532 325 

506 261 

557 250 

554 275 

509 

M 

6 8 9 10 

465 661 521 700 

550 579 479 660 

485 529 452 561 

556 411 397 412 

379 357 389 435 

387 363 423 357 

331 340 387 297 

293 340 335 193 

287 376 393 263 

358 483 428 302 

316 420 414 254 

288 190 469 236 

365 464 483 302 

385 560 473 346 

292 560 459 346 

297 559 478 391 

345 552 485 401 

408 554 484 448 

378 559 501 430 

420 559 483 446 

456 560 522 482 

393 514 453 

376 498 443 

486 503 510 

473 533 446 

547 246 559 

559 475 560 

560 504 559 

559 454 558 

559 375 560 

単位 :g
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生

Table 1I体重

F M 

サル番号

1 

1 2 1 3 4 1 7 5 6 8 9 10 

4. 551 4. 001 3. 851 3. 101 3.451 3. 151 3. 501 3. 901 3.451 4.00 

01J:l ココ -:::iJ:::l J1371-;;:l-:;:l-::: 

24 
4. 751 3. 901 3.601 3.251 3. 551 3.001 3. 501 3.801 3.201 4. 10 

十0.201 -0.101 -0.251 十0.151 +0.101 -0.15 
宮司

十01 -0.101 -0.251 十0.10

52 
4. 351 3. 701 3. 601 3.451 3.451 5. 151 3.451 3. 551 3.201 4.05 

-0.201 -0.301 -0.251 十0.35 十O 十01 … 0.051 -0.351 -0.251 十0.05

79 
4.251 3.451 3.601 3.401 3.301 3.201 3.501 3.551 3. 101 3.85 

~:i，ミ

!こj -0.301 -0.551 -0.251 +0.301 -0.151 十0.05

94 
-0.30 

日 107 
4.15 

-0.40 

115 
4.25 

-0.30 

主t 4.20 

-0.30 
134 

(

日

)
出 ii-;::1
171 

4.25 

一:::liuiニ:
ぷlコil-:;:

二li:||J:::|ニll+:::

3.3011 4.00 

十:::lコii+:::

:2011-:;:l 十:::l:!十:::

J:::l二 10

::ilJ111i寸:|

J:1パLJ;;jJl
193 

200 

十01 -0.351 -0.351 -0.15 

コ11::i

コll-::::ll-;;:
十:::ll口-:::i

11 

-:;:ll コi31

コ十;::

3.85 

-0.15 

3.90 

-0.20 

3.70 

-0.30 

3.80 

-0.10 

3.75 

-0.25 

3.85 

-0.15 

単位:kg 
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Table lIT 血液学的検査成績(赤血球数，ヘモグロピン萱，ヘマトクリヮト〉

番号ル

自司 τ円三マ 臼 まt (日〉
{生

1 24 52 79 115 143 171 200 .:r士SD

6.0 5.2 5. 1 5.5 4.0 5. 1土O.73 

2 6.0 6.1 5.5 4.8 4.8 5.4 4.6 5.3土0.60

F 
3 6.2 6.4 6.2 6.4 5.4 5.2 5.8 5.4 5. 8::!:::0. 48 

4 5.4 6.1 7.0 6.9 5.4 5.3 5.9 5.6 5.9土0.67

ハ¥ もH 百日

5 6.0 6.3 6.2 5.9 5.2 5.3 5.5 5. 7::!:::0. 43 

こE 5.9 6.0 6.0 6.1 4.9 5. 1 5.6 5.2 
SD 0.30 0.47 0.73 0.60 0.58 0.26 0.29 0.45 

× 
¥_，I 5 6.1 6.2 6.6 6.6 5.2 5.9 5.5 5.4 5.9土0.53
u 

6 5.6 4.2 6.3 5.8 5.3 4.9 5.4 5.2 5.3士O‘62
凶 8 6.6 7.4 7.4 6.9 5.9 6.0 6. 7::!:::0. 65 

M 
~ 9 6.0 5.6 5.8 5.4 4.9 5.0 4.6 5.3土O‘51

10 6.8 6.5 6.1 7.1 6.0 6.0 6.3 5.8 6.3土0.44

x 6.2 5.9 6.4 6.3 5.4 5.7 5.5 5.2 
SD 0.48 1.18 0.61 0.73 0.47 0.53 0.54 0.50 

1 15.8 13.8 13.7 14.2 10.7 13.6土1.84 

2 14.2 14.5 13.4 12.0 12.0 12. 7 11.5 12.9土1.16 

F 
3 14.4 15.2 15.1 15.4 13.2 12.9 13.3 13.1 14. O::!:::l. 06 

4 12.8 13.8 16.6 16. 1 12.8 13.0 13.7 13.9 14.0土1.47 

〉E¥ 〈昌也ヨ。
7 15.1 15.3 15.4 14.8 13.2 13.3 14.4 14.5土0.91

ごE 14.4 14.5 14.8 15.1 12.3 12.6 13.2 13.2 
SD 1.12 O. 72 1. 30 0.81 1. 05 0.55 0.41 1. 26 

d出d 同。日ω 。コ
5 14.1 13.7 15.1 15.4 12.0 13.7 12.3 12.5 13.6土1.26 

6 13.3 11. 4 14.9 13.8 12.7 12.2 12.6 12.6 12.9土1.06 

M 
8 14.8 15.6 16.4 15.4 13.1 13.6 14.8+ 1. 25 

9 14.3 12.9 13.7 12.9 11. 8 11. 9 11. 3 12.6土1.08 

10 16.2 14.8 14.5 16.5 14.8 14.3 14.5 14.1 14. 8::!:::0. 95 

.T 14.4 13.6 14.9 14.8 12.7 13.4 12.8 12.6 
SD 1. 07 1. 63 0.98 1. 43 0.88 0.88 1. 15 1. 14 

1 45.5 40.2 39.2 41.1 30.5 39. 3::!:::5. 47 

2 41. 9 42.6 38.9 一 33.9 33.7 37.1 32.4 37.2土4.08

F 
3 43.9 44.8 44.6 4.5.4 37.9 39.2 37.0 41. 8土3.63

4 38.3 42.7 49.2 47.5 37.2 36.9 40.4 38.7 41. 3土4.71 

7 43.6 45.6 45.2 42.9 37.7 39.0 40.9 42. 1土3.03

一 42.6 43.1 43.4- 38.9 
/¥bーミd、ノ

工E 44.2 35.4 35.3 37.2 
SD 2.74 2.11 4.36 2.80 3.20 2.26 1. 36 3.60 

国4恒h E 国E C J 

5 40.8 40.8 44.2 44.4 34.4 39.5 36.6 35.5 39.5土3.77

6 38.8 35.7 42.7 38.9 36.7 33.4 36.6 35.5 37.2土2.82

M 
8 43.6 47.8 49.1 45.2 39.4 39.8 44.1土4.01

9 41. 4 37.7 39.8 38.0 33.7 34.8 32.3 36.8土3.32

10 47.2 44. 1 41. 9 47.5 40.1 40.4 42.1 39.8 42.8+3.08 

二E 42.3 41. 2 43.5 42.8 36.8 38.2 37.5 35.7 
SD 3.20 4.86 3.49 4.14 2.87 3.27 3.16 3.07 
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Table 1v 血液学的検査成績(白血球数〉

番JサJ52レノL 

自司 ゴ円て

1生
1 24 52 79 

1 8.2 8.0 7.7 11. 5 

2 11. 7 9.6 10.4 '一

F 
3 6.4 8.2 9.8 16.8 

4 16.3 7.7 13.0 18.0 

ハち町¥ H Fロ日4 

7 6.3 7.8 10.8 7.2 

一 9.7 8.2 10.3 13.3 二E

SD 4.24 0.77 1. 90 4.99 
× 
'-../ 

υ 5 7.6 6.1 5.8 12.0 

6 11. 7 10.7 10.5 11. 4 
出 8 4.0 5. 7 6.7 5.3 

M 
5主 9 5.0 5. 1 5.1 9.3 

10 5.0 5.2 5.5 9.1 

一x 6.6 6.5 6. 7 9.4 
SD 3.11 2.34 2.19 2.63 

じ摂取量を維持するものと明らかに低下するものとが

みられ，後者においては明らかに増加するものが多か

ったが，逆l乙減少を示すものがあった (Table.1)。

以上の結果から，また次lこ述べる体重ののびから考

えて果たして24時間自由摂取方法が，摂取量を増した

のか，単l乙時間給餌でも摂取量の増加する流れに乗っ

たのか判然としないので，今後館料そのものの吟味と

合せて検討し，研究lこ適合するよりよい給飼法を確立

する必要がある.

2) 体重:飼育日数と体重の推移は Table.lII乙

示すように，体重ののぴは極めて悪く，途中経過では

減少を示すものが多かった. 乙こに使用したサノレはま

だ幼弱で，もっと体重ののびがあるはずで，体重は，

よく内的および外的コンデションを反映すると考えら

れ，体重ののびの悪い原因を追究する必要が大であ

る.

3) 一般状態:全期閣を通じて特記される乙とは，

入舎後 4週頃より前肢等の被毛をむしりとるものが峰

雄ともにあらわれ，半数に及んだ.その他行動l乙異常

はなく，糞便も正常で、下痢を示したものはなく，細菌

学的検査でも異常はなかった.

被毛をむしることの意味することは知らないが，収

容ケーツの構造および配置からサノレは全く孤独である

ことに一つの原因があるのではないかと思われ，乙の

乙とは前述の体重ののびについても関連があるのでは

ないかと考えられる.

日 数 (日〉

115 143 171 200 x::tSD 

10.6 9.2土1.72

10.0 8.9 7.4 9.8 9.6土1.32 

6.5 7.1 8.0 8.5 8.9土3.37

11. 0 9.0 12.7 9.8 12.1土3.56

8.2 8.2 9.9 8.3::t1.54 

9.2 8.3 9.0 9.5 
1. 87 1.06 2.44 0.66 

6.5 10.0 6.1 7.1 7.6土2.21

7.5 6.8 8.1 10.0 9.5土1.86 

7. 1 7.2 6.0土1.24 

7.2 5.4 4. 7 5.9土1.68 

9.7 9.6 11. 0 9.1 8. 0::t2. 38 

7.6 8.4 7.7 
1. 22 1. 63 2.50 2.35 

4) 血液学的および臨床生化学.的検査:結果は

Table J[ ~刊の通りで，個々の成績と検査日による群

の平均値および検査日を通した個々の平均値を併せ記

載した.

全検査項目を通して一般に個体差が大きいが，個々

の飼育日数による値の変動は意味ありと考えられるも

のはなかった.乙のうちコリンエステラーゼ(ChE)の

個体差は特l乙注目された.

あとがき

新設のサル飼育施設設備，飼育管理法を紹介し，サ

ノレの育成成績を述べ，今後の研究応用に当つての問題

点を指摘した.

(飼育管理については，飼育管理委託者lこ負うと ζろ

大で，乙乙l乙感謝の意を表します〉
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Management of Laboratory Animals (4) 374 

-423(1972) Churchill Livingstone， Edinburgh 
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Table V 血奨生化学的検査成績 (GOT，GPT，アルカリフォスファターゼ〉

サノレ 飼 i三3 日 数 (日〉

ー<=ニ'7ョ 1 79 115 1ム1~つJ I 171 200 ぶ土SD

1 uつ3 52 47 40 39 40士 8.2

2 33 25 35 33 49 27 37 34+ 7.8 

F 
3 50 31 39 51 38 72 38 41 45土12.7

4 61 51 42 54 43 71 49 51 52士 9.5

百ロ
7 29 24 44 54 39 36 53 55 41+11.8 

x 41 32142 51 28 53 41 46 
出、、J SD 13.7 10.9 i 6.3 3.3 3.6 17.2 11.7 8.4 

}モ吋
5 60 34 47 45 39 i 48 51 44 46土 7.7

6 64 26 50 47 50 63 45 54 51:t 9.2 。
8 46 36 45 63 47 49 47土 8.7M 

.0 9 35 15 19 24 18 36 25 32 25土 8.0

10 M 30 54 43 37 37 47 41 41こと 7.2 

‘x: 49 30 43 44 38 46 42 42 
SD 11. 9 8.8 13.8 13.8 12.5 10.9 11. 6 9.0 

1 27 16 33 38 46 23 30土10.7

2 23 17 21 37 41 I 19 25 26士 9.2

F 
3 23 17 18 24 24 25 18 28 22土 3.9

4 106 73 25 26 27 35 49 31 46:t28.9 

百出口

7 18 17 28 18 31 38 27 40 27:t 9.0 

39 x 28 25 26 33 32 28 31 
SD 37.3 25.1 5.8 8.3 8.7 7.9 14.4 6.4 

5 53 
ι← 59 42 49 41 43 55 68 51:t 9.4 

6 121 34 36 33 33 45 32 44 47:t30.2 
瓜4 8 45 42 34 54 30 29 39土 9.7

M 
合。 9 26 20 14 41 17 18 17 23 22土 8.5

10 23 18 24 23 17 29 25 25 23:t 3.8 

こE 53 34 30 40 27 32 32 40 
SD 39.7 16.8 11. 0 12.4 10.4 11.1 16.3 20.9 

1 52 47 46 45 46 40 46土 3.8

2 25 28 24 28 32 27 20 26土 3.7 

〈降π¥己〈出) 、コ占

F 
3 32 60 54 46 48 41 35 40 44:t 9.4 

4 17 24 31 47 60 52 44 45 40:t 14.6 

7 20 29 32 44 36 41 32 31 33土 7.4

一 29 45 43 41 34 34 こE 37 37 

d1旦ω ω E同0 日コ当F 

SD 13.9 15.3 12.2 1.2 12.1 7.1 7.1 10.9 

5 21 23 25 33 38 43 40 44 33ごと 9.2 

6 19 21 19 28 26 27 24 22 23:t 3.5 

8 30 37 33 49 44 50 40土 8.4

〈』【口同ω 

M 
9 24 26 33 34 48 49 45 54 39土11.3 

10 31 44 49 59 58 58 51 42 49土 9.7

こE 25 30 31 40 42 45 40 40 
SD 5.3 9.8 11.2 12.9 11. 8 11.5 11. 5 13.4 
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コレステロー

番サノヲレ
自主! τ円f三; 日 数 (日〉

1 24 52 79 115 143 171 200 x土SD

1 8.7 8.6 8.5 9.3 8.8 8.8 8.7土0.27

2 8.8 8.2 8.2 7.9 8.2 7.9 7.5 8.1土0.40

F 
3 7.9 8.0 7.6 7.9 7.9 7.7 8.1 7.9 7.8土0.15

4 6.0 9.0 8.5 7.9 8.0 8.1 7.7 8.5 7.9土0.89

fp¥v、、u切、¥¥ J 4a 7 6.5 6.8 7.4 9.0 7.6 8.3 7.5 8.1 7.6土0.80

x 7.5 8.1 8.0 8.5 8.0 8.2 7.8 8.0 
SD 1.27 0.83 0.51 0.73 0.45 0.39 0.25 0.41 

tH h いロ。l..， 5 8.4 8.5 8.4 8.0 7.8 8.5 7.9 7.7 8.1土0.33

6 8.8 8.1 8.5 8.1 8.4 8.4 8.3 8.3 8.2:1:0.22 
Vい+開CO・甘~ 

lVI 
8 8.3 8.1 8.2 10.0 7.9 8.0 8.4土0.78

9 7.6 7.4 7.3 7.7 7.2 7.2 6.9 7.5 7.3土0.25

10 8.0 7.8 7.3 7.7 8.0 8.2 7.6 7.4 7.7:1:0.31 

ユ7 8.0 7.9 7.9 8.3 7.8 8.0 7.6 7.7 
SD 0.33 0.40 0.59 0.96 0.43 0.51 0.59 0.40 

1 100 139 165 178 149 120 141土28.7

2 146 156 143 127 122 105 96 127土22.0

F 
3 147 125 124 86 93 88 73 80 102土26.4

4 72 113 129 133 111 117 133 111 114:1:19.7 

7 94 90 133 120 106 107 114 124 111土14.7

( 2) ¥ 岡田ヨ 33.3 25.1 16.2 38. 21. 5 13.9 25. 18. 

U 戸 109 105 105 117 94 108 103 111 106土 6.6

。目
6 98 114 127 122 130 82 93 148 114:1:21. 9 

1VI 
8 81 123 109 141 84 87 104土24.3

9 66 63 71 73 74. 54 74 59 66土 7.5.

10 112 91 102 106 89 57 55 74 85土21.7 

23.4 20.2 25.1 21. 

1 163 173 168土 7.0

2 153 160 145 130 147土12.8

F 3 125 118 116 122 120土 4.0，

4 125 141 109 125 125土13.0

7 144 163 135 157 149土12.6

一〆y、

129土 6.6

153:1: 13.6 

181:1: 7.7 

145土15.4

191:1:18.3 

135 

176 

グノレコース

nu
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Table V1I 血授生化学的検査成演(コリンエステラーゼ，尿宗室京〉

番4J与JレF 「

u司 τl士ヲヨご 日
性

1 24 52 79 

1 1. 30 1.18 1.12 1.14 

2 1.16 1. 00 1. 02 

F 
3 1.14 1.18 1. 03 0.97 

4 0.54 0.67 0.63 0.60 

( 出〉でC3L 
7 0.72 0.68 0.77 0.89 

0.97 0.94 0.91 0.90 こむ

ω 同H ω E 
SD 0.324 0.254 0.205 0.225 

5 1. 02 0.84 0.81 0.79 

6 1. 07 1. 09 1. 05 1. 03 

ぢ
8 1.11 1.04 1. 07 1. 01 

M 
9 0.83 0.74 0.86 0.91 

10 0.36 0.25 0.23 0.28 

ニE 0.87 0.79 0.80 0.80 
SD 0.308 0.335 0.340 0.308 

1 14 13 13 14 

2 16 21 26 

F 
3 14 9 11 15 

4 20 16 11 10 

ハ司〉¥ 同E 
7 11 8 9 12 

15 13 14 12 x 
SD 3.3 5.3 6.8 2.1 

E 品 5 12 15 12 14 

6 14 12 12 13 

己CLω 世ベ
8 15 16 18 22 

M 
9 16 12 12 16 

10 15 11 10 13 

一x 14 13 12 15 
SD 1.5 2.1 3.0 3.7 

and London 

め HealthAspects 01 the Suptly ωzd Use of 

Non網HllmanPrimates 10r Biological PUγposse 

6) 日本実験動物研究会サル問題検討委員会:実験

用サノレの検疫，実験動物， 21， 29--34 (1972) 

7) 国立予防衛生研究所獣疫部:実験用サルの管理

数 (1ヨ〉

115 143 171 200 r土SD

1. 05 1. 09 1.14土0.087

1. 05 1.11 1.10 1. 00 1. 06:!::0. 061 

1.10 1. 01 1.11 1. 09 1. 07土0.070

0.6Ll 0.69 0.71 0.77 0.65土0.070

0.89 1. 00 0.99 1. 02 0.87こと0.132

0.94 0.98 0.97 0.97 
0.188 0.169 0.186 0.138 

0.80 0.91 0.92 0.91 0.87土0.079

1. 06 1. 05 1. 06 1. 06 1. 05土0.017

1. 05 1. 08 1. 06:!::0. 034 

0.92 0.92 0.98 0.93 0.88土0.074

0.28 0.33 0.35 0.34 0.30土0.048

0.82 0.85 0.82 0.81 
0.321 0.304 0.323 0.320 

10 15 13土1.7

23 20 21 22 21土3.0

16 15 15 15 13土2.4

4 8 12 13 11土4.8

11 14 12 17 11土2.8

12 14 15 16 
7.1 4.2 4.2 3.8 

13 20 14 18 14土2.8

14 15 16 19 14:!::2.3 

18 18 17:!::2.4 

12 17 13 17 14土2.3

13 14 17 19 14土2.9

14 16 15 18 
2.3 2.3 1.8 0.9 

実験動物， 21， 29-34 (1972) 

8) 川西康夫:出:界の野生サノレの需要の現況，実。験

動物， 21， 243-262 (1972) 

9) Nlltrient R巴quirelJlents01 Domestic .Anim-
als， No. 10(2)29-45 (1972)， National Acaι 

emy of Sciences， Washington， D. C. 
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部停i研 毒性試 験 シ ス テ ム

中川 好男ホ福田向江*市川 久 次 半 藤 井 孝ネ

中尾 JII良子牢平賀県l 吾*

Computer System used for Toxicological Study at Tokyo Metropolitan 

Research Laboratory of Pubulic Health 

YOSHIO NAKAGA WAヘHISAEFUKUDA*， HISATSUGU ICHIKAWAへTAKASHIFUJIIヘ
TOSHIKO NAKAO* AND KOGO HIRAGA * 

1. 患者 広司

食品添加物や残留農薬などの安全性評価や許容量の

設定は，おもに動物における詳細な毒性研究の結果に

基づいて行なわれる.一般的な毒性試験とは，毒性に

ついてほとんど知られていない物質が，いかなる量で

どんな種類の毒性を示すか認知することを目的とす

る.実際の一般毒性試験では膨大な数のラットやマウ

スなどを用い.乙れらに対‘して実験系lこ基づいた処置

を施こし，その経過を経時的，長期的に観察し乙れを

管理しなければならない.ζれらの小動物を用いた実

験lこおいて，結果の再現性および信和l企を高めるため

に，各動物へ加わる環境の諸国子を均等化させる必要

がある.そのため例えば動物や環境因子の一定化を図

るとともに，動物をランダムに配置しその上で動物ご

とに処置が行なわれる.しかし乙のランダムに配置さ

れた動物から，定期的lこ計量される体重や給餌重など

の情報は実験期間とともに膨大化し，それらの情報を

処置別に分類し，さらに集計処理することは困難を極

め誤謬を生ずる機会が多い.まに毒性試験では定期的

lこ繰り返される解剖や血液検査の情報も集積し管理し

なければならない.そしてこれらの処理や以後の統計

演算lこは，かなりの入手と時聞を要する.

乙のように実験結果の信頼性を高めるためにランダ

牛東京都立衛生研究所毒性部

160 京京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan H.esearch Laboratory of 

Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-lω， 

Tol守 0，160 Japan 

ムlこ配置した動物の識別，多方面から経時的lこ集まる

情報，そしてこれらの統計演算および報告書:の作成に

ついては省力化して行く ζ とが今後の毒性試験で、は必

要であると思われる.

都衛研毒性試験システムは，乙れらの問題となる諸

条件を少しでも満足させる ζ とを目的として企画され

た.現在運営は実験段階であり，今回はその中間報告

とする.

2. 毒性試験への電子計算機の導入

一般的な毒性試験の検索法は，検体の投与期間lこよ

り短期間の毒性について調べる急性毒性と長期間摂取

の場合の毒性について調べる慢性毒性に大別される.

前者は高濃度から低濃度まで各種の用量段階の検体を

一回動物に投与して，中毒量，致死量および中毒現象

などをとらえ，また乙れらから次の長期試験の実験計

画に有効な予備知識をも提供する乙とを目的とする.

後者はたとえ化学物質の毒性が弱くても蓄積性が大き

ければ，長期間の微量摂取により何らかの影響があら

われる乙とが予想され，乙の見J白から比較的低iJ;~度の

校体を動物lこ連続して投与し，その結果から1食休の安

全性の評価や許容量の設定などがなされる.

i、受性毒性試験を行なう場合，実験動物として主lこマ

ウスやラットが使用され，必要に応じて犬や猿なども

用いられる.特lこ小動物を多数使用する毒性試験で

は，同一飼育室!こおいて各動物へ作用する環境因子を

平均化することを考慮しなければならない.そのため

長期的な実験では，各動物を無作為lこ飼育室内に配置

した上で、検体を負荷させ，再現性と信頼性のある動物
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実軌を行なう必~さがある.

食品添加拘や残留22楽などは，主:こ経i二i的に人体へ

摂取されるため， ζれら化学物質の毒性試喰では検体

を飼 l'~I.:こj見入した上で骨7物へ投与される.そこで倹体

は数濃度Jこ分けて飼料i十1;こ混入させ，化学物質添加飼

料を調裂する.化合物の一濃度:こっき此捨各10匹程度

の動物が用いられ，それに対して無添加飼料のいわゆ

る対照詐を同程度もうける.そのため数濃度にわたる

一実i演では 100匹程度，長期的な実験では 4r~ 5倍数

の動拘が必要となる.これらの動物は一匹ずつ，ある

いはグループ別に飼育箱に入れ，飼料と水が与えられ

r~ • 

ζ のように多数の動物を治体の濃度とともにHiU;JJIf~;

理することは，以後の実験処置において煩推さととも

lこ動物相互m]の情報のミスを起こすことにもなる.そ

乙で各劫初について実験企画との位置関係を明らかに

するため，簡単な記号で表現することを考慮しなけれ

ばならない.

実験開始後，動:拘がとった餌の;量や水の量;を週 2~

3回，体重を;!m1回計量レ，これから体重のJ(訪日卒と

化学物質の摂取量氏関する情報などを得る.各動物の

詔の摂取量は，給餌呈からその残塁とこぼし量を引い

たものであり，飲水量は給水量からその残塁を引いた

もので、ある.また検体の摂取量は，餌の摂取量と化合

物の濃度から計算で求める.体重の増加率あるいは成

長率は，実験開始時の体重値と開始後の各JE!lにおける

体重の比較である.

亜急性毒1生試験で、は 3ヵ月後J乙，また慢性毒性試験

では 3，6， 12， 18， 24ヵ月等l乙， 適当な間隔をおい

て動物を解剖lノ， 312iや2ilJなど約20f歪の臓器重量を計量

した後，これらは病理組織学的な検索に供される.ま

た解剖の直前にとった血液は，血清生化学的検査と血

液学的検査に供される .ζのように毒性試験では，一

つの検体の毒性を調べるJ芽合，百~数百匹の劫物が用

オペレータコンソール

臓器il1!jl:iHリ〉ζ汗jてんびん

中央処却装置

データタイプライタ

ラット・マウス飼育主No・1

ラヴトe ・マウス自IiJI'i'主No.7
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Fig. 1 都衛研-'ì]J'I~E試験、ンステムの装置構成
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①システムフロクラム (2k) 

オ"-レーテイングシステム，システムサブルーチン

②アプリケーションプログラム (llk) 

データJl¥ljZとみブ。ログラム， )'lw;.nH)O)j):;フ"ロクラム，そむ

@休7立{[{月jデータノごっブア ( 2 k ) 

2市r(SEQNO十 ;WJ右デLータ X1 ，uU() [It;/ [Jニ 2k

④給Hlf.4::([I¥)jJテータノしノブア げ k)

⑤長Jj役五日即日データパ、。ファ ( 2 k) 

⑥官Jfこほし:!il1良市テータノ〈。ノブア ( Z k)' 

⑦給水量WUtlテークバッファ ( 2 k) 

⑥給水残長{印有データノミツブア

⑨予jll!i1i!IJ1Jデークノふyファ

⑬関Hif:!lt量1iriflJデークパ Jノブア (4.8k) 

32，la (SEQNO+iWJぅEテータ)X 150Pt.;;ノEl工4.Sk。コ-nタカウシタィMI定稿用データパップア (1. 2k) 

8詰 (SEQNO十iHl]定データ)X150i!t.;/El =1.2k 

⑫ M-400分析fi!tHlテータバッファ (1.2k) 

8詰 (SEQNO寸J!IJ定データ)X150出/E:l=1.2k 

⑬体iTf初期値tÍ'í *I~テープ、jレ (10k) 

1訴(体兎依) X lO， OOOI~=lOk 

⑬ ⑬ ID{i:Hmテープパ/ (20k) 

① 

② 

③

④

⑤

⑥

 

⑦

@

⑨

 
⑬

⑪

⑫

 

⑬ 

2 1m (ID) X 10，000ニ 20k

Fig.2 磁気ドラム記憶装置の記憶領域一覧表

いられ，しかも 3力月から 2ヵ年間にわたる長期のた

め，いくつかの実験が並行して行なわれる.以上述べ

たように慢性毒性試験では，多数の動物を用いて毒性

の現われかたを体重，臓器重量，病理組織学，血液生

化学および血液学などの各分野から観察し， ζれらの

情報を長期的l乙集め，最終的lこ統計演算を行なってか

ら毒性について解析しなければならない.しかし乙れ

らの情報と処理を乙れまでの方法で行なう乙とは，多

数の入手と時聞を要し，さらに各情報の正確性も問題

となる.そこで従来入手により行なわれていた作業に

ついて可能な範聞で機器を導入してこれを白動化，さ

らにd情報の収集と統計演算を流動的に処理する目的か

ら電子計算機の導入を試みた.

3. 都衛研毒性試験システム

(1) システムの構成と情報の流れ

本システムの中心は， Fig.1 tこ示したように日立'電

子計算機 (HIMECS-001)で， ζれに動物の体重や

臓器重量を計量するために電子天秤をオンラインで結

んでいる.また血清生化学検査用機器として目立自動

分析装置 M-400と血液学検査用機器としてコーノレタ

ーカウンターモデル S(Coulter Counter Model S) 

ともオンラインで結んでいる.乙れらの端末装置およ

び分析装置からの情報の流れは Fig.5 t乙示した.

中央処理装置 (HIMECS-OOl) はコア 8K詰と補

助メモリーとして磁気ドラム記憶装置 65K諾からな

る.処理能力は体重計量，給餌量関係の計量，飲水量

関係の計量がそれぞれ一日1000検体，解剖i時，各動物

から分取される約20項目の臓器計量および 8項目の血

清生化学分析と 7項目の血液学分析は，一日それぞれ

150検体まで可能である.

磁気ドラム装置は多くの端末装置や分析装置から中

央処理装置へ入ってくる諸情報を順次記憶し，一次的

l乙一日分の計量や実験が終了するまで収納の目的で用

いられる.なお乙の装置には Fig.21c::.示したシステ

ム用のプログラムや後で述べるが動物識別用のプログ

ラムも登録される.

日分の計量や実験が終了した後，それらの情報は

カセット磁気テーフ。装置へ転送され，磁気テープに記

憶される.乙の装置により情報は経時的，長期的に実

験過程が終わるまで収集される.

各実験についての報告書は，まずカセット磁気テー

フ。から情報が磁気ドラム装置へ転送され中央処理装置
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で分類，統計演算された後，高速タイプライター(イ

ンパクトプリンター〉により作成される .ζれらの段

階的な編集処理は，万能入力出タイプライター(デー

タータイプライター〉から指令する ζ とにより，磁気

ドラム装置のプログラムが作業を段階的に処理し，自

動的に報告書が作成される.

またデータータイプライターは，オフラインによる

情報の追加，修正，および削除などの処理機花をも備

えている.

オンラインシステムによる情報収集として，体重や

臓器重量の計量用l乙7t:iの電子天秤と血液検査の目的

で2台の自動分析装置がある.電子天秤には体重と給

餌量関係を計量するものと (Fig.3)，臓器重量の計量

に用いるもの (Fig.4)とがある.計量データーとと

もに電子計算機が必要とする情報は，動物の識別番号

と計量項目である.体重計量用の天秤からは，データ

ーとともに動物の体重，給餌量，給餌残量， ii合餌乙ぼ

し量，給水量，および給水残量などを区別する計量項

目と動物の識別番号を Fig.3Iこ示すオベレーターコ

ンソール(入力端末装置〉を介して計算機へ転送す

る.臓器計量用の天秤ーからも，各情報は同じ方式で計

算機へ転送される (Fig.4). このオペレーターコン

ソールは，計量項目，計量値，動物識別番号などの修

Fig. 3 体重計量用天秤とオペレーターコンソー

jレ 左よりオペコン，電子天秤，台車

Fig.4 臓器計量用天秤とオペレーターコンソー

ル 左よりオペコン，天秤用デジボノレ，

電子天秤

正やi1iUJ徐を計算機応対して指令する機能も備えてい

る.

自動分析装置を毒性試験lこ導入することは，多数の

検体を正確に分析し流動的に処理していく上で必要な

乙とである.そこで血清生化学的検査用として 6チャ

ンネルの日立自動分析装置と血液学的検査用として 7

チャンネルのコーノレターカウンターをシステムに組み

込み，両装置と計算機をオンラインで結び，検体の識

別番号とともに分析データーを転送するようにした.

各検体の識別については，日立自動分析装置では識別

カード (1Dカード)(Fig.6)を検体ごとに付け，

分析装置の光電検出器で番号を読み取り，測定値とと

もl乙計算機へ転送する. コー jレターカウンターでは，

オペレーターコンソールから識別番号を入力する.ま

た測定値および検体を確認する目的で，日立自動分析

装置では専用のプリンター告示，コールターカウンター

ではインパクトプリンターをモニターとして使用して

し1る.

(2) システムの機能

前l乙述べたように毒性試験システム

導入した主旨は，毒性試験全体の省力化と情報の正確

性を得る乙とlこある.

毒性試験で省力化が行なえる{日開1止，手作業を自動

機器装置lこ置換され得るところである.そして機器装

とオンラインで結ばれれば，電気的な信号

lこ変換された情報は計算機へijiA送され，その実験結果

を即座lζ得る ζ とができる.また機器を導入する以前

の問題として，システムの目標!こ合わせたプログラム

の企画も重要な省力化の一因である.そこで毒性試験

の流れにそって実験の省力化と情報の正確性lこ基づい

た当研究所のシステムについて以下に述べる.
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Fig. 5 実験処理とデーターの流れ

躍響調口勾戸 円 ..， cコ h 回目記、。
て〉 盤議翻口口戸 円

円

町田，._ 0:> Cコロ

2関口一 N ∞ 亡コ ζ

醸霊窓 口~......- C".I 回 Eコ2

臼

Fig. 6 ID Card (日立自動分析装置用〉

① 実験動物の識別

体重や飼料摂取量などの計量は，日あるいは迎単位

で、行なわれる.数百匹の動物を使用する慢性毒性試験

では，作業的にまた時期的にもかなりの比重を ζれに

占める.ランダム Jこ配置された動物から体重などを計

量する場合，各動物の識別を確実にまた容易にすると

とは，情報の正確性を高める乙とになる.そ ζで毒性

試験における各動物の位置関係を明確にするため，

Fig.71乙示すような識別記号 ID(Identification)を

設け，さらに実際の計量操作などにおいて容易に動物ー

が識別できるようにするため， ID を4ケタの連続番

号 SEQNo. (Sequential number)で表現した.

IDは実験動物のク勺レープ分けに使用される記号で，

数字とアルファベヮトの13文字から成る. Fig.71こ示

すように IDの構成は，⑥短期試験 S，あるいは長

期試験:L， cli'動物の種類，ラヮト:R，あるいはマ

ID 

LRM 05307-0.050% 

↓↓1 1↓↓↓ 

SEQ NO. 

↓↓ 
⑥① 

Fig. 7 動物識別記号 IDと SEQNo. 
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ウス:M， (c~動物の性別!j， rtt(~: F，あるいは堆 :M，

④化学物質の種類， 00-20まで21種類，号ゐる化学物

質jjE度群l宮内のクVレープ番号， 0 ~ 9まで10グループ，

①そのグループ内の各動物の個体番号， OO~60まで61

l.!E，⑧}飼料仁村こ含まれている化合物の浪度， ppm: P 

あるいは%，以上の 7項目の情報から成っている.ま

た IDをさらに簡略化した SEQNo.の構成は，瓦飼

育室番号， 0-9まで10室，①餌育箱番号， 000，...，999 

までの 1000ケージから成っている.乙の 1Dと SEQ

No.は毒性試験の企画ができた時点で，上記の構成を

組み立て，あらかじめデータータイプライターから磁

気ドラム記憶装置に登録する.この装置には最大7000

E分の IDと SEQNo.が登録できる.実際に体重

や血液分析の情報を計算機へ入力する場合，同時 l乙

SEQ No.必要であり入力後の情報処理では磁気ドラ

ム装置に登録されている ID-SEQNo.対応表により

IDが選択的lζ取り出され使用される.乙のように ID

と SEQNo.は本システムの性格をも決定する重要な

ものである.

② 計量システム

実験動物の体重や給餌量などは，電子計算機とオン

ラインされた電子天秤はより計量される.ζの電子天

秤からはアナログ信号が取れることが必要で、あり，乙

れlにこより天秤とオぺレ一タ一コンソ一ノルレとカがf靖示細田臨しい1ケ一

ブ、ノルレで

業は通常こ人でで、行なわれる.一人が飼育棚にそって天

秤を移動させながら検体を計量し，他の一人がオペレ

ーターコンソールから SEQNo.と計量項目を計算機

へi伝送する.計量作業において問題となる乙とは，生

きた動物を扱うため正確な体重値がすみやかに得られ

ないことである.そのため動物の運動が静止するまで

待っか，あるいは天秤のデジタ jレ表示の変動域から平

均値を読み取り，計算機へ入力する方法とがある.ま

た機器的l乙積分回路を導入することにより，平均的体

重値を得る方法もあるが，いまだ当研究所のシステム

には導入していない.長期毒性試験では平均して 50

.....，100匹程度の動物が定期的民解剖され， 約20種類の

臓器が取り出される.乙れらの各臓器は電子天秤によ

り一個ずつ計量され， その情報は臓器名と SEQNo. 

とともにオペレーターコンソールから計算機へ転送さ

れる.

③ 自動分析装置の導入

解部時，各動物からとった血液は血清あるいは全血

のまま血清生化学検査と血液学検査に供される.そ ζ

でとれらの多項目の分析を同時に流動的に処理し，さ

らに各情報lこ対して正確性と信頼性をもたせる自的か

ら自動分析装置を導入した.なお乙れらの装置に対し

て，磁気ドラム記i意装置にはあらかじめ分析項目とそ

の単位，および補正を必要とずる分析に関しては 8点

の補正ができる検量線が登諒される.

④ 情報の収集と統計演算

情報の収集，統計演算および報告書の作成は，電子

本質的な機能である.それゆえ，実

験系l乙合ったシステムプログラムを組み立てること

は，毒性試験への電子-計算機の導入を一層生かすこと

になる.また一台の計算機l乙多くの実験者がj妾い他

人の情報をも利用するという乙とから，可能なかぎり

計算機にて行なう操作を簡略化する必要がある.

本システムの情報収集は， (1)給餌量，給餌残孟，給

餌乙lまし量， (2)給水量，給水残量， (3)初期体重値，経

時体重(直， (4)臓器重量(直， (5)血清生化学分析の結果，

(6)血液学分析の結果，などについて通常オンラインで

行なわれる.

次に収集されたこれらの清識をもとにシステムは，

(1) 実験動物と情報の識別

(2) 体重増加率:試験開始時体重との比較(%)

(3) 飼料摂取量:給餌量一給餌残量一給餌こぼし;量

(4) 体重比飼料摂取量:飼料摂取量/体重

(5) 欽JJc量給水量一給水技量

(6) 比体重飲水量:飲水量/体重

(7) 検体摂取量:飼1io日冥取量×検i本合有率

(8) 比体重検体摂取量:検体摂取量/体重

(0) 臓器比重量:臓器重量/体重

帥 自動分析装置からのデーター涼度と補正

日以上の各項目についての統計演算，などを行な

う.統計演算は情報の精度を管理するため，平均値，

分散，標準偏差，平均値の標準偏差について計算し，

さらに対照群に対する各濃度群の有意性を検定するた

め， F検定と t検定を行なう. (1)から(11)の情報は最終

的l乙次の四項目の報告書l乙作成される.

(a)体重，飼料，水および検体摂取量の報告書:(Fig. 

8)， (b)臓器重量の報告書 (Fig.9) (c)血清生化学的

検査の報告書 (Fig.10) (d)血液学的検査の報告書

(Fig. 10). 

4. システムの問題点

電子計算機は膨大な情報を収集し，それを整理しか

っ必要なn寺にそれを引き出すという情報処理機能に期

待すると乙ろが大きい.電子計算機を導入した毒性試

験システムでは，各実験者が何んらかの形で計算機あ

るいは情報を入力する端末装置に践するため，簡単l乙
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Fig.8 体重関係の報告書
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Fig.9 臓器重量の報告書
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Fig. 10 血清生化学的および血液学的検査の報告書

TP:総タンパク， GLU:グルコース， UN:尿素窒素， GPT:トランスアミナーゼ， ALP:アルカリフオスファ

ターゼ， CHO:コレステロール， GOT:トランスアミナーゼ， WBC:白血球， RBC:赤血球， HGB:ヘモグロ

ピン， HCT:ヘマトクリット， MCV:平均赤血球容積， MCH:平均赤血球ヘモグロピン， MCHC:平均赤血球ヘ

モグロピン濃度

それらが使えなければならない.そこで毒性試験の省

力化を前提として，機器的なシステムとプログラムに

ついて検討した.

①体重計量:前lこ述べにように，体重の言i量;は生き

た動物を扱うため天秤の指示値がなかなか安定しな

い.そ ζでこの解決策として， (a)動物を天秤lこ乗せ，

運動が止むまで計量を待つ. (日動物を天秤 i乙乗せ，

る.(c)あるいは一定時間内lこ数四

計量しそれらの平均値をとる.などが考えられる. (a) 

に関しては正確な体重値が得られるが，計量に時間が

かかり省力上lζ問題が残る.しかし当研究所では現在

乙の方法を用いている. (b)および(c)は計量時聞を一定

にする乙とはよりその短縮が可能となるが，体重値の

正確性と再現性を高める乙とはむずかしく，機器的あ
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るいはプログラム的にたとえば積分間路などを加えて

検討する必要がある.

① 体重および給餌量などの計量作業:多数の動物

を使用する長期毒性試験では，かなりの時間が乙れに

とられる.動物は多量に空間的lこ広がって飼育されて

いるため，固定した天秤l乙動物を運搬して計量するよ

り，天秤を一定方向へ移動させながら検体を計量する

乙とが，時間的Jこ省力化される.しかし天秤の移動は

それに付-随したオペレーターコンソールやデジタル信

号用の太いケープ、ルを引きずらなければならない.そ

乙で作業を簡略化するためオペレーターコンソーノレを

ーヵ所J乙回定し，アナログ出力が可能な天秤を ζれと

オンラインで結んだ.乙れによりデジタル出力では42

本の信号ケーブ、ノレが必要で、あるが，アナログ出力では

4本の信号ケーブ、Jレで、すみ，ケーブル自体が軽量化さ

れる.天秤からの情報はオペレーターコンソールに入

力され，デジタノレ信号l乙変換後，計算機へ転 jきされ

る.乙の方法により体重などの計量が作業的lこ省力化

されると思われる.

③ 情報の記録とエラーチエヅク

体重， f真餌量および臓器重量などの計量は，計量項

目と SEQNo.を確認しながらオペレーターコンソー

ルより計算機へ転送しなければならない.計算機から

の記憶完了の信号は，オペレーターコンソール上のラ

ンプが点灯する乙とにより確認できるが，実際の情報

がいかなるものかは ζれだけでは明らかでない.そ ζ

でこのシステム部l乙，自動分析装置と同様にプリンタ

ーを設ければ，情報のモニターと正誤のチェックが同

時lこでき，正確な情報が得られると忠われる.

@ 報告書:作成:集積された情報から目的とする情

報を取り出し，実験計画l乙合わせて統計演算すること

は，電子計算機の本質的な機能!こ負うところである.

一台の計算機l乙多くの人カヲ妾し，また他の実験者が収

集した情報をも利用することから，システムのプログ

ラムに指令する操作は，単純明解である乙とが必要で

ある.報告書の作成は，まずカセットテープの情報が

引き出されてから中央処理装置で演算されるため，情

報の読み取りに比較的時間がかかる.しかし乙の読み

取り作業は速度的に眠られているため，報告書作成の

ため計算機に接して行なう作業を一時的にまとめて取

るととにより時間的な省力化を図った.すなわち，あ

らかじめ計算機l乙作成しようとする報告書あ情報をデ

ータータイプライターからまとめて入力させ，以後同

ーのカセットテーフ。から順次情報を引き出し， 1]t~算処

理後，各種の報告書をインパクトプリンターで行合成さ

せた.これにより報告書作成の待ち時間がかなり短縮

された.

① 毒性試験は以上述べてきた一般毒性試験の他

に，催奇形成や発癌性試験などの特殊毒性試験があ

る.ζれらの試験や病理組織学的検索に電子計算機を

導入しで情報収集や統計演算などを試みる場合，シス

テムプログラムの変更や追加を考慮しなければならな

い.そのため実験系別に編集されたプログラムをカセ

ット磁気テープ等から計算機へ入力できれば，毒性試

験における電子計算機の用途が国定{じされず多角的Jこ

広がると忠われる.

5. 結語

膨大な数の実験動物を使う毒性試験において，動物

の体重や給餌量などの計量は作業のかなりの部分を

占め，用手法l乙代わって機械化する乙とは極めて困難

である .ζれらの情報と自動分析装置の導入lこともな

うその情報の収集，統計演算そして報告書の作成は，

精度的，作業的および時間的にも

よる省力化の対象にある.実際にある化合物の慢性毒

性試験にとのシステムを適用して約一年間経過した

が，初期の机上のプログラムでは満足できない個所が

現われたり，また逆l乙作業が増加した個所もあっtこ.
乙れらは結果的には毒性試験システムにおける

あり，そのため数度のプログラムの修正や追加を試み

一応の成果を得ているが，いまだ未解決の部分がいく

つか残っている.今後 ζれらに対して検討を続け，機

器やプログラムの追加修正が順次なされ，

ステム全体の機能が発揮されれば，

研究の発壊にさらに寄与すると期待している.

n~括宇」

本システムのプログラム作成lこ多大なる援助をいた

t:いた日立製作所の山本誠氏l乙感謝の意を表します.
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自家製造国型飼料とそのラット飼育効率について

池田虎雄*水尾昭江*久保喜一半林田志信*

小林博義中平賀興吾*

Effects of Our Laboratory Made Pelleted Fcods on Growth in Rats 

TORAOIKEDA汽 AKIEMIZUOへYOSHIKAZUKUBOペSHINOBUHA Y ASHIDA，* 

HIROYOSHI KOBA Y ASHI* AND KOGO HIRAGA * 

食品添加物，農薬，環境汚染物質その他食事ととも

に経口摂取される化学物質の安全性を検討する毒性試

験においては，当該物質を飲料水あるいは飼料K添加

して試験動物に与え，その影響を観察する方法が多く

用いられる.

乙の際，飼料には粉末のものと国型のものとがある

が，粉末のものは言撤物質の添加が容易であり，国型

飼料製造時にみられるような加熱等による添加物質の

変性を考慮する必要はないが，試験動物がとれを摂取

するのは困難がある.また，粉末の気道内吸引により

肺炎を起す危険性があり，熱その他により不安定なも

のを試験する以外は国型化された添加飼料が用いられ

る.当部においても食品添加物等の毒性試験K当って

は多くの場合間型添加飼料を用いるため，このたび，

国型飼料製造装置を設備した.ζの装置は，飼料混合

機，国型飼料成形機および飼料乾燥機から成ってお

り，飼料混合機は飼料原末と添加物とを混合すると同

時に成形時!こ必要な湿度を与えるための添加水をよく

混和させるものである.成形機は混合加湿した飼料末

を圧縮し径13mmの3コのノズルにより円柱状lζ成形

し，回転式カッターによって一定の長さに切断するも

のである.なお，本成形機では，圧縮過程で発生する熱

を抑えるため水冷式冷却装置が取付ユけられている.乾

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24~1 ， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

燥機は，成形された飼料は多量の水分を含んでおり，

ζれを←定の水分lζまで乾燥させるもので，機内は左

右各10段lζ鯛料受血があり，成形飼料の原末40kg相

当分が収納おれる.

今回，本装置により添加飼料を製造するに際し基礎

的l乙知る必要のある次の諸点について試験した.

1. 成形l乙必要な飼料原末への至適加湿.

2. 成形時の飼料の長さおよび温度.

3. 乾燥時間と飼料中水分合有量との関係.

4. 飼料中水分含有量とラット飼育効率.

5. 同一飼料原末より製造した自家製造飼料と従来

使用の市販工場生産飼料とのラット飼育効率の比

較.

6. 国型飼料製造各工程における細菌の消長.

試験方法および結果と考按

1. 飼料原末への至適加湿について

飼料原末は日本クレア飼料CE--2を用いた.乙の

原末は抜きとり検査の結果平均6.8%(標準偏差0.44)

の水分を含有するもので，混合機l乙て1，000g当り，

360， 355， 350乃至 345mlの水道水を加え30分間よ

く撹持混和後，成形機i乙移し，成形射出する飼料の状

態および形状を観察した.その結果，水360および355

ml付加の場合は成形能率は良好であったが成形物の

表面l乙割れ目(ささくれ〉ができた. 350 ml添加の

場合は成形能率はやや前2者より劣ったが，成形物の

形状は良好であった. 345 ml付加の場合は成形機へ

の負荷が大きく，使用ICtこえなかった.

350ml添加の場合，混合機で30分撹狩後の飼料原

末の水分含有量は30.0持(標準偏差0.14%)であり，



528 Ann. Rep. Tokyo lVIetr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

成形後の水分合有量は29.9声(標準偏差0.22%)であ

った.

以上の結果より以下の試験はすべて原粉(クレア C

E-2) 1，000g 当り水道水 350ml添加(水分合有

量30.05ののものを使用することとした.

2. 成形時の飼料の長さおよび温度について

飼料の長さは，動物の摂飼に影響があるかもしれな

いが，乙乙では一応従来使用の市販品と同じの22-23

CIU になるようにした.飼料の長さは成形機のカッタ

ーの回転速度と原末加湿度によってきまるが，加湿度

が一定であるので，カッターの回転速度を調整した.

その結果，カッタ一回転速度 24rpmが適当であるこ

とがわかり， 1，000個の平均は 2.23:1::0.29cmとなっ

た.その長さの分布は Fig.1上段l乙示す通りで， 平

均値l乙相当する長さの部分が陥没する 21峰性となった

くFig.1下段は工場製品の長さの分布である).

添加飼料にはできるだけ温度を加えないのが理想で

あるが，飼料成形の圧縮工程での発熱は止むを得ない

とろ乙で，本機では圧縮部分を水冷式冷却を行ない熱

上昇を抑えているが，成形射出時にどのような温度を

N =1 ，000 
王=2.23
s =0.289 

C 

N=51 

王=33.7"C 
s =1.520 

C 

Fig. 2 成形時の成形飼料の温度

示すかを，検温計のプローブを成形飼料中lこ挿入して

調べた.

結果は Fig.21C示すように平均は 33.70
土1.520で

あったが，成形飼料の長さと関係し，長い程高温で，

2.6......，2.7cm付近では最高37.40を示した.

3. 乾燥時間と飼料中水分含有量の関係について

飼料成形n寺の水分合有量は約30%で，脆弱であり実

際の使用および保存にたえないので水分を一定度まで

減少させる必要がある.

保存性からみると水分合有量が低い方がよいが，動

物の成育l乙与える影響も考慮する必要がある.そ乙

で，市販飼料の水分合有量が8.4~8. 7%であった乙と

を参考として，水分合有量が1O~るから 5%前後のもの

3.0cm を作って動物成育への影響をみることとした (4の

2 

N =1.000 
王=2.22
s =0.281 

1.5 2.0 2.0 3.0cm 

Fig.1 国型飼料の長さの分布(上段:自家製品，

下段:市販工場生産品〉

項).

そこで，まず，乾燥温度と乾燥時間と乾燥度の関係

を次のようにして測定した.

乾燥機の温度は添加物への影響を考慮してで、きるだ

け低く 500前後を目擦にした.

乾燥機の温度指示計と機内温度は必ずしも一致しな

いので機内左右の中央K寒暖計を吊して実際の温度の

変動をみた.結果は，

乾燥機温
度指示計

ヒーター ON→470 

490 

ヒーター OFF→510 

510 

水銀寒暖計

左右
400 

550 

520 

450 

4P 

640 

590 

460 
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ヒーター ON→470 

総平均 50.0。σ除外〉

であった.なお，加熱終了後の余熱の持続は Fig.3

C 

乾
燥
機
内
温
度

温度指示計

。四一0 右 j~ij 実 ìM温度

畿圃幽臨φ 左i~IJ" I1 

(室温22.0
0 
~ 23.50 

) 

Fig. 3 乾燥機の余熱持続時間

l乙示すように室温220~23. 50で約 5時間であった.

以上の加熱条件で 14(C1)，12(C2)， 11(C3)および

8(C4) 時間(余熱時間を含まず〉成形飼料を乾燥した

場合の水分合有量を測定した.

飼料原末重量 40kg分の成形飼料を製造し，飼料受

盟右(Bふ左(B2)それぞれ最上段(Aふ第3段 (A2)， 

第 7段 (A3) および罷:下段 (A4) のものを 4等分lこ区

左 (B2) 右 (BI)

¥
lノ
¥

、

J

J

¥

B

ノ

最
上
段
ん
第
三
段
ん
第
七
段
ん

/

¥

f

k

f

¥

 

最
下
段
(A4) 

C1…14日寺11J1，C2…12時間

C3…10時間， C4…8時間

Table 1 成形飼料の乾燥時間と水分合有量(%)

乾燥機 乾燥時間

段|右左 C1 I C2 I C3 I C4 

AB  A 

A1 
Bl 1 4.01 4.5 4.8 ~. ~I ~~. ~I 40.5 
:(32 1 4.21 4.9 6.0 6.51 21.6 

A2 BB2 
15.79.1 10.1 10.34.9 

705 8.61 7.2 9.0 10.81 35.6 

A3 
B1 I 9. 11 10.8 8.7 
B2 1 11.51 12.7 13.1 14.71 52.0 

A4 ~1 I ~. ~I g. ~ 5.3 6204  
i466 7.5 7.71 26.2 

N : Tatal=32， ABC=l， AB=4， AC二 2，BC=4 
A=8， B=16， Cニ 8

AC  C1 C2 C3 C4 

A1 8.2 9.4 10.8 12.1 

A2 14.3 16.3 19.1 20.8 

A3 20.6 23.5 21. 8 26.0 

A4 7.8 12.3 12.8 13.7 

BC 1 C1 C2 C3 C4 B 

B1 22.6 29.7 28.9 32.9 114.1 

B2 28.3 31. 8 35.6 39.7 135.4 

C 50.9 61. 5 64.5 72.6 249.5 

変動広l自由度

A t
つ
J 208.13 

日 1 14.14 

C 3 30.18 10.06 10.93 <0.01 

AxB 3 9.31 3.10 3.36 >0.05 

AxC 9 0.58 0.63 >0.05 

BxC 3 1. 0.61 0.66 >0.05 

Error 9 8. 

A1 :最上段， A2 : 3段.ん:7段， A4:最下段(10段中〉

B1 :右側， B1:左側

C1 : 14時間乾燥飼料， C2: 12時間， C3: 1011寺間， C4: 8時間
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切り，乾燥終了時が向ーとなるよう前頁の図に示す通

りに各乾燥時間の成形飼料 (C1>C2， C3， C4)を.予め

加温した乾燥機l乙順次入れ(乱魂法)1)，乾燥させた.

なお， 10段 2列の飼料受血児は 40kgの成形飼料が均

等に配分され，上記の段のもの以外はすべて14時間乾

燥とし水分の測定は行なわなかった.試験飼料の水分

合有量は余熱時間終了後l乙測定した.

結果は Table11こ示すようで，乾燥時間 (C)，段

(A)，右左 (B)の関係を分析するとへ

まず，段 (A)1乙よってかなりの差が認められ，最

上段が最もよく乾燥し，次いで最下段，第3段，第7

段のJI慎であり (P<O.Ol)，右左 (B) では右側の方

がよい乾燥度を示し (P<O.Ol)，乾燥時間 (C)で

は当然ながら 14時間が最もよく，平均水分

6. 36::t2. 97%であり， 12時間では7.68土2.96%，10時

間では8.06::t2.77%，8時間では9.07土3.17%であっ

た (P<O.Ol).

段，右左，乾燥時問の相互関係で

生ずず、る ζ とがわかつた.

4. 飼料水分含有量とラットの飼育効率について

3.で製造した 14，12， 10および8時間乾燥飼料を用

い，ラットの飼料摂取量およびコボシ量，飲水量，発

育量，食餌効率を測定した.

ラットは JCL:SD系4週齢のものを購入，一匹飼

いステンレス網ケージl乙収容し 1週間環境順化させた

後難雄 (B)それぞれ8匹をえらび，各飼料lこそれぞ

れ 2匹を割り当て，さらに表のように各週 (A)ごと

にこれらのラットに次の飼料 (C)を!順次割り当てた

(交叉試験).

A1(1) I A2(2) I A3(3) I A4(4) 

C1(14) 

C2(12) 

C3(10) 

C4( 8) 

a1) 

b 

C 

d 

b C 

C d 

d a 

a b 

( )週数，餌料乾燥時間 1) 雄ラット

(Bふ雌ラヮト (B2) それぞれ2匹

d 

a 

b 

C 

各飼料は各週の始めより当該ラ γ ト群l乙与え最初3

日閣を各飼料へのJII員化と前週の餌料の影響除去期間と

考え 4日目よりの 4日間における飼料摂取量，ケージ

受血への飼料コボシ量，飲水量，体重増加量および食

餌効率(体重増加重 (g)/飼料摂取量(g)x 100) を

測定し，飼料別(C)，性別(B)，試験日 (A)の三元配

Table 2 餌量摂取量 (4日問。

伺料 j性B 
試験日 (A)

BC C 
(C) 

A1 A2 A3 A4 

B1 
70.5 86.6 106.1 110.9 751.6 
78.5 92.9 99.5 106.6 

C1 1303.3 

B2 
61. 2 55.6 68.2 75.9 551.7 
67.9 70.3 71. 3 81. 3 

B1 
79.2 98.7 102.6 105.1 742.9 
71.0 90.1 100.9 95.3 

C2 1288.3 

B2 
58.~ 56.~ 69.3 
64.4[ 63.3[ 74.6 

B1 
103.7 96.1 81.1 114.8 

767.8 90.5 83.2 104.6 93.8 
C3 1295.3 

B2 
55.4 66.7 5275 

68.01 64.2 63.8 

B1 
97.9 100.7 766.9 

88.2i 86.7 93.4 105.9 
C4 1320.3 

B2 
61.1 63.9 72.2 61.8 553.4 
66.7 91. 7 69.7 66.3 

A11188.511270. 711330. 61山 41Sum 15207. 2 

A1 :第1週， A2:第 2週， A3:第 3週，A4:第4週

B1 :雄ラット 2匹， B2:雌ラ γ ト2匹

C1 : 14時間乾燥飼料， C2: 12時間， C3: 1師寺間，

C4 : 8時間

N : Total=64. ABC=2， AB=8， AC=4， BC=8 

A=16， B=32， C=16， 

(以上 Table3， 4， 5， 61ζ共通〉

変動因|自由度|平方和|分散|分散比 1 P 

A 3 1749 583.2 10.75 <0.01 

B 1 11321 11321. 0 208.72 く0.01

C 3 35 11.8 0.22 >0.05 

AxB 3 318 106.2 1. 96 >0.05 

AxC 9 1221 135.7 2.50 <0.05 

BXC 3 72 24.1 0.44 >0.05 

A×EBrr×or G139 2 
598 66.5 1. 23 >0.05 

54.21 

置の解析法lこより分散分析を行ない検討したわ.

結果は Table2，....， 61ζ示す通りである.

飼料摂取量には差を認める乙とができなかった.し

かし飼料(c)x試験日(A)(交正作用〉に有意性 (P<

0.05)が認められたが， これは一つのラット群l乙特l乙

多食のものが含まれていたためと考えられる (Table

2 ). 

飼料コボシ量は飼料問 l乙差を認められなかった



Table 3 飼料コボシ量 (4日間 g)
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飼料 1生 試 験 日 (A)
BC C 

(C) (B) A1 A2 A3 A4 

B1 
9.5 10.4 11. 9 91 .1 78.4 6.6 11.1 8.5 11. 3 

C1 126.8 

B2 
5.8 5.5 7.8 4.1 48.4 6.2 6.7 4.7 7.6 

Bl 
10.8 11. 3 7.4 9.9 

79.1 9.0 8.9 11.1 10.7 
C2 137.8 

B2 
5.7 7.1 4.8 11. 7 58.7 f?6 5.7 7.5 9.6 

B1 16 0.5 7.4 12.0 9.2 
80.8 .8 11. 3 10.6 13.0 

C3 129.5 

;132 
5.9 5.1 7.9 4.2 

48.7 5.3 6.3 7.3 6.7 

B1 
8.3 8.7 7.91 9.2 76.0 
9.5 8.8 13.41 10.2 

C4 128.6 

B2 
6.2 5.1 4.7 7.3 52.6 
8.0 6.8 8.2 6.3 

A 1120. 71l26. 21135. 71140.1
1 
Sum 

1 
522.7 
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飲水量も飼料開l乙有意な差は認めなかった.しかし

飼料摂取量の場合と同様CxAI乙有意性 (Pく0.05)

が認められた.ζれも同ーのラット群が多飲の傾向を

もっていたためと考えられる (Table4). 

ァ体重噌加量も飼料開l乙有意の差ありとは認められな

かったが，水分合有量の少ない飼料ほど増加量が大き

い傾向がみうけられた (Table 5). 

(飼料摂取最はim1齢とともに漸増しているにかかわ

らず，体重増加量l乙は， Table 5 A欄 l乙示されるよ

うに， im1単位の大小のリズムの存在が感じられた).

食餌効率は，明らかに水分合有量の低い飼料の方が

高かかった (P<0.05) (Table 6). 

Table 4 飲水量 (4日間 g)

飼料|性| 試験日 (A)
I R r I r 

(C) I(B)I A1 I A2 I A3 I A4 I 
--

1 

-

B11131135 

Cl 2968 

。ゐB
 111221 212器I1464 

B1 

C2 

B2 

B1 

iU1212i 

C3 
B2 

B1 

C4 2713 

0
4
 

B
 

1212212212i m 

A1  2判 2吋 2吋 32821叫山7

変動因 i自由度|平方和|分散|分散比 1 P 

A 3 35769 4.126 <0.05 

B 1 2244 0.777 >0.05 

C 3 1433 477 

?: 
AxB 3 5402 1800 0.6231>0. 05 

AxC 9 60911 6768 2. 342!<'0. 05 

BxC 3 2373 791 o. 274!>0. 05 

AxBxC 9 17356 1928 0.6671>0. 05 

Error 32 924801 2890 

5， 自家製国型飼料と同ーの館料原末より工場生産

された市販飼料とによるラットの飼育効率につい

て

クレア CE-2粉末飼料を原末とした自家製12時間

乾燥国型飼料と工場生産国型飼料とを，個別飼いステ

ンレス網ケージlζて飼育の JCL:SD系ラット 5;m齢

のものそれぞれ101Z:SIC与え，そのj真取量およびコボシ

量，飲水量，体重増加量および食餌効率を 5imにわた

って測定し比較した.

結果は Table7および Fig.4 IC示す通りで，摂

取量は第1週において自家製造飼料群が多かった (P

<0.05)が，以降は全く差は認められながった.

飼料コボシ量は各過を通じて自家製飼料群の方が大
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Table 5 体重増加量 (4日間 g)

飼料
試験日 (A)

(C) (B) BC C 
A1 A2 A3 A4 

B1 
35 28 39 29 

254 38 27 29 29 
C1 375 

B2 
19 13 15 13 121 24 10 20 7 

B1 
25 29 39 26 241 
38 23 42 19 

C2 368 

B2 
17 8 18 15 127 
18 9 24 18 

B1 
37 28 30 29 

238 
32 27 36 19 

C3 351 

Bz 
20 14 11 7 

ー1317 12 19 13 

B1 
38 31 32 20 234 
33 24 33 23 

C4， 335 

Bz 
13 9 17 9 101 
17 11 14 11 

A 421 303 418 287 Sum 1429 

変動因(自由度|平方和|分散|分散比| P 

A 3 977 325.7 
211;01 

B 1 3984 3984.7 281. 211<'"0.01 

C 3 60 20.1 1. 4U>0. 05 

Ax:.J 3 58 19.4 1. 36 >0.05 

AxC 9 18.9 1. 33 >0.05 

BxC 。、 03pO凶

A×B×C19 12.0 0.851>0.05 

Error! 32 

で，第4)ヨではその差が有意と認められた.

飲水量は各;mを通じて自家製飼料詳の方がやや大き

い値を示し，飼料の水分合有量;の差を反映するように

みえたが，有意とは認められなかった.

体重増加i量も有意な差はみられなかった.

食餌効半は第l;mにおいて有意に工場生産飼料の方

が大であったが，以降の各週では有意差は認められ

ず，また各;1Iilを通じて分散分貯を行なったが差は検出

できなかった.

ラットの発育曲線は Fig.4:.こ示すように，ほとん

ど差-0認める乙とはできなかった.

6. 閤型飼料製造各工程における細菌の消長につい

で

動物実験}I~f-に長期にわたる奇性試験において動物の

Table 6 食餌効率

伺料 1生 試験日 (A)

(C) (B) 
A1 1 A2 1 A3 1 A4 

BC C 

B1 48.~ 2~11 2~~ 27.2 
C1 470.8 

Bz ~!.~ ~~.~ ~~.~ !?~ 192.1 
35.~ 14.~ 28.11 20.9 

B1 53.~ 25.~ 41.~ 19.9 
263.8 

Cz 448.9 

Bz 
29.~ 14.11 26.~ 19.9 185.1 
27.~ 14.~ 32.~ 21.6 

B1 ~~.?I ~~.}I ~? 9i ~~. ~I 249.6 
35.41 32. 11 34.41 20. 3 

C3 430.1 

B2 ~~.~ ~~.~ !~.~ }2'~ 180.5 
25.51 18.71 29.81 17.61 

1 1 37.41 27.71 35.31 21. 7 
C4 I I 394.7 

B.I ~!. ~I }~. ~I ~~.}I }~. ~1148. 5 
21 25.51 12.01 20.11 16.6 

|558.11 376.41486.21 323.81 S叫加 5

変動因 l自由度|平方和|分散 l分散比| P 

A 3 2098 699.3 
374457<ぐ0.01 

B 1 1723 1723.2 92.-281<'"0.01 

C 3 194 65.0 3.471<，"0.05 

AxB 3 

AxC 9 3301 36. 

B)< C 3 271 9. 

AxBxC 9 951 10. 

Error 597 

感染については最も意を用いると乙ろで， ζの防禦

について各種の方策が用いられている.現在の管理さ

れた飼料ーよりの感染については，一般的lこ所謂腸内通

過菌で，発症する ζとはないと考えられている.しか

し，無菌動物，ノートバイオート動物はいうに及ばず

所謂 SPF動物を barriersystem下に飼育する場

合，多くは飼料を加熱あるいは放射線等により完全殺

菌したものが用いられる.しかし，薬物添加飼料を用

いる場合は，殺菌操作によって添加物の分解あるいは

変性のおそれがあるので，一様に殺菌操作を行なえな

い事情がある.そこで，国型飼料製造各工程の細菌寄っ

調べ，今後の製造および使用に当つての問題点を検討

し?こ.

飼料原末，原末と水混合物(原末 1，000g Ir..水35u、
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同一原料より製造した自家製餌料と市販工場生産飼料とによるラット飼育効率

Jll!l 飼料 a) 摂g飼/量日) 飼gコ/ボ4シ日量 飲g/水4量日 体重増/加4重(B) A/食餌B効×率100 g 日

1 E 60.9ごと2.9b) 8.3土2.5 104.8::1: 15.8 33.5::1:1. 5 55.1::t3.1 
C 57.9::1:3.3* 7.6土2.1 103.3土15.7 34.7土1.6 60.1::1:3.2骨

2 E 83.3::1:4.6 10.2土1.8* 131. 2::1: 11.6 33.6::1:3.6 40.6土3.2
C 83.5土4.8 8.0土1.6 127.9土19.9 35.0::1:3.6 41. 9::1:4.1 

3 E 94.4土5.3 10.3土2.27料 153.4::1:32.3 27.2土5.1判定 28.8::1:5.6料

C 92.7土6.0 8.5土1. 145.3土24.3 29.7::1:2.5 32.1::1:2.2 

4 E 98.1::1:6.0 10.6土2.07* 162.8土32.6料ミ 30.3土3.6 31. 0土4.0
C 98.5::1:4.9 8.6土1. 149.3土21.0 29.6土3.4 30.1::1:3.4 

5 E 96.3士9.2 10.1::1:2.1 183.6土55.9 24.1::1:5.7 24.8::1:5.0 
C 95.0::1:6.7 8.5土1.5 180.6土54.5 22.6::1:3.9 23.7士3.1

Table 7 

-
h
d

に

u

n
u
n
u
 

A
u
n
u
 

<

<

 

D
A
D
i
 

筒
散

均平

分
c
c
 

s
s
 

v
v
 

E

E

 

*

*

 

山
中

a) E :自家製飼料， C:市販工場生産飼料

b) ラット 10~の平均値士SD

たが，乾燥後放熱のため製造室l乙放置した時点で深夜

個所lこより菌数の多いものがみられた.保存において

は菌数の増減はないようであった.水道水で、は検出さ

れず，機械部分で、は小数ながら検出されたので今後消

毒方法を工夫する必要がある.

DHL寒天培地では，原末において極く少ないが検

出され，以降の飼料製造工程でも向数のものが検出さ

れた.なお，水および機械部分では検出されなかっ

7こ.

ポテトデキストロース培地では，乾燥前の成形飼料

と乙れ以降の工程で僅かに検出古れた.

マンニヅト食塩培地では，混合機において検出さ

れ，以降の製造飼料ですべて検出された.、乙こでも製

造機の消毒管理に工夫の必要が認められた.

乙こで製造した飼料と同一原末から工場生産された

国型飼料(クレア CE-2)を検索した結果は Table

8の最下段l乙示した通りで，血液寒天では，自家製造

飼料より菌数はやや少なく，他の培地では全く検出さ

れず，集落の形態から大部分の菌がグラム陽性の梓

菌， Bacillusであろうと考えられた.

工場生産の方式は詳らかではないが，製造工程にお

いて高圧蒸気による加湿，庄縮成形過程で発生する高

熱，乾燥時の高温等lこ加え閉鎖的l乙大量生産される乙

とが自家生産飼料よりきれいである原因のーっと考え

られる.

目的が添加飼料の製造にあるので各工程で高温をさ

ける乙とは絶体条件であり，消毒殺菌のための薬物が

少レでも飼料l乙混入することは許されない.今後は，

飼料原末の殺菌を考えるととも/，(，製造従事者を合め

_ D.S 

トーや I'J:-開法飼料!l制限ッ，，10
@一品 ililU)j開度飼料l!fJf'I主主ラット10

l_l_( II  III  I II  I II  I I I I I ， I r I 1 I 1.11  III  I 

o 4 7 11 14 18 21 25 28' 32 

日数(臼)

自家製飼料と市販工場製飼料によるラッ

ト発育曲線

Fi.8. 4 

m1の割lこ加えj見合機l乙て撹狩)， 乾燥前成形飼料，

500-12時間乾燥した飼料，製造室民放熱のため 24時

聞置いた乾燥飼料，ど、ニール袋lこ密封して 1週，2JlNお

よび 3Jll!1保存した飼料について，その数カ所より 1g 

を採取し，水道水は 1分間以上放流後のものを0.2ml

採取し，混合機および成形機(ホ γ パ一部と圧縮部〉

はまわ1所の 5cm平方を生理食塩水で、湿らせたガーゼ、

でふきとり ，9mlの生理食庖水で洗携し， それを原

被とし，法lこ従って20~48時間， 370 で、培養した. 使

用した培地は血液寒天培地，DHL寒天培地(腸内細

菌類)，ポテトデキストロース培地(真菌類)，マンニ

ット食塩培地(ブドー球菌〉で、ある.

結果は Table 8 Il.示す通りである，血液寒天培

地での菌数は原末より乾燥まで変動は認められなかっ
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Table 8 飼料製造工程における細菌の消長

t立臼 地
製造工程

(腸D内H細L寒菌天類〉 マンニッ球ト食菌塩〉 |ポアト(デ真キ菌ス類ト〉 ロース血液寒天 (ブドー

飼料原末 (g) 4.63土0.13ω 1. 85土Q.22 N N 

水道水 (0.2ml) Nb) N N N 

混合機 (25cm2
) 2.31土0.48 N 0.98土1.38 N 

原末@水混合 (g) 4.52::t0.10 1. OO::t1. 41 3. 85::t0. H N 

N N N N 

1. 77土2.50 N N N 成機f~匙乾I 圧ホ燥九ッ縮パ部飼飼ー((西22宮料55cc((mmgg勺つ〉) 
4.53土0.09 1. 57土2.21 3. 72土0.04 0.85土1.20 

4.43士0.11 0.85土1.20 3. 70土0.56 0.85土1.20 

製造室放置(g) 4.92土0.54 1. 00土1.41 3. 89::t0.16 N 

1 jlm (g) 4.51土0.07 N 3. 24::t0. 08 0.85土1.20 
保

2 jlm (g) 4，56::t0.14 0.85土1.20 3. 90::t0. 97 N 
存 3 ;ffi (g) 4.79土0.26 0.85土1.20 3.09土0.12 N 

クレア CE-2飼料 4.01土0.23

a)対数 b)検出せず

た製造全工程の細菌学的管理l乙一層のヱたを加える必

要がある.

まとめ

毒性試験に必要な試料添加国型飼料を自家製造する

に当って基礎となる，製造装置の性能，製造上の問題

点，製造した伺料・特i乙水分合有量の差によるラヅトの

飼育効率，製造全工程における細菌の消長について検

討し，同一原料により工場生産された市販飼料とによ

るラット飼育効率を比較した.

1. 国型飼料製造に当つての原料末への加湿度は30

%が最適であった.

2. 飼料成形時の長さは 16cmから 28cmの聞に

分布し，平均 2.2cmであり，温度は300

から380で，

平均33.rであった.

3. 乾燥温度を(平均)500とし，乾燥時間を 14，

N N N 

12， 10および 8時間とした場合の飼料中水分合有量の

平均は6.36%，7.68%， 8.069らおよび9.079らであった

が，乾燥機内の位置により変動が大きかった.

4. 乾燥度の高い飼料の方がラットの食餌効率が良

カユった.

5. 飼料製造工程中，細菌の慌入があったと考えら

れ，今後細菌学的管理について工夫する必要が認めら

れた.

6. 市販飼料と比較して，自家製飼料はラット摂餌

時のコボシ量が多かったが，発育その他lこは差を認め

なかった.
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急性毒性に関する研究(第2報)*亜硝酸塩 (Na，区)ならびに硝酸塩

(N科医〉の急性毒性の比較検討

市川久次宇中小林博義宇中矢野範男林神谷{言行料

吉田誠二料平賀興吾料

Studies on Acute Toxicites (II) Cornparison of Acute Toxicities 

of Nitrite (Na，瓦)and Nitrate (Na， K) 

HISA TSUGU ICHIKA羽TA **， HIROYOSHI KOBA Y ASHI*ヘNORIOYANO**， 

NOBUYUKI KAMIYA**， SEI]I YOSHIDA料 ANDKOGO HIRAGA料

ACl，lte oral toxicities of nitrites (Na， K) and nitrates (Na， K) were examined and compared in 

mice (ddYjS and JCL-ICR) and in rats (Wistar， SLC-Wistar (SPF) and JCL-SD)， and the following 
results were obtained. 

1) LD50 values of nitrites (Na， K) were significantly differed from each other and sodium salt is 
stronger than potassium salt. 

2) LD50 values of nitrates (Na， K) were significantly differed from each other and potassiu111 salt 
was stroger than sodium salt. 

3) Degree of acute oral toxicities of nitrites and nitrates were moderately toxic (nitrites) and 

・slightlytoxic (nitrates) following the classification by Hodge et al. 
4) Sience slopes of dose-lethal rate curves (slope function by Litchfield et al.) of nitrites(Na， K) 

were nearly equal， but those of nitrates (Na， K) were different fr0111 each other conside1'ably， it is 

appea1'ed that the lethal action of nitrites depends on the C0111mon factor， nitrite ion， and that of 
nit1'ates depends on uncommon factQ1's， sodium ion Q1' potassium ion. 

要約

亜硝酸塩 (Na，K:昭和45年5月29日削除〉ならび

に硝酸塩 (Na，K)は，ハム，ソーセージ等の肉の発

色剤として食品添加物公定書に掲載され，使用が許可

されている.しかしその安全性については発癌等の問

題より再び注目されつつある 1) 著者らは乙れまで多

くの化合物について急性毒性の検討を行ってきたが，

食品添加物公定書注解の毒性の項によると，亜硝酸塩

ならびに硝酸塩いづれにおいても， Na塩とK塩の間

*合成洗剤の毒性J乙関する研究(1 )を急性毒性l乙

関する研究(第 1報〉とする.

**東京都立衛生研究所毒性部
160 東京都新宿託百人町3--24--1

ヰキ TokyoMetropolitan Resea1'ch Laborato1'Y of 
Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku"ku， 

Tokyo， 160 Japan 

l乙差はないものと解釈しでも，さしっかえないように

記載されているが，今回著者らの行なった実験結果よ

り，明らかにそれらの急性毒性 (LD50値)に差異が

あり，しかもその強弱が亜硝酸塩と硝酸塩 (Na，K) 

において逆転する乙とを見い出した.さらに加えて，

系統の異なる動物を使用し検討を加え急性毒性 (LDso

値〉の差異について若干の考察を加えたので報告す

る.

実験材料ならびに実験方法

1) 試験化合物

亜硝酸ナトリウム，亜硝酸カリウム，硝酸ナトリウ

ム，硝酸カリウム(和光純薬， 国産化学製の JIS規

格試薬特級)

2) 実験動物

ラット:船橋農場生産 Wistrar系ならびに静岡県

実験動物農業協同組合および日本クレアにおいて
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barrier system下l乙生産された (SPF)SLC-Wistar 

および JCL-SD系の峰雄を使用レた.

マウス:静岡県実験動物農業協同組合生産の ddY/

Sならびに日本クレア生産の JCL-SD 系雌雄を使用

した.動物は室温25土10 C，湿度55-65%，照明を午

前 6時より午後 6時まで、l乙制御した環境下で、JCL一生

産動物については日本クレア製国型飼料 CE-2，他

は船橋農場製国型飼料F]l，および水道水を自由民摂

取させ， 2週間以上飼育し実験に供した.

3) 実験方法:試料の投与用量は公比1. 12~ 1. 2の

割合で，増量レ， 5 ~10用量を用いた.各用量(有効

成分量〉は投与容量が 10or 15111l/kgとなるように

精製水Jこ溶解し，胃ゾンデlこて経lコ投与した.

動物は一群(ー用量) 8 ~10匹とし，実験前日の午

後 5時より除餌し，水のみを与え，午前10呼より試料

の投与を開始した.投与後 2時間後再び餌を与えて以

後 7日間lこわたって症状を観察するとともに，乙の間

の死亡率にもとづいて， Lichfield and Wi1coxson2
) 

法により 50%致死量 (LD50値〉を算定するとともに，

用量致死率勾配 (Slopefunction)，信頼限界 (Con-

fidence li111its)についても算出し， さらに異なる物

質を同時に投与した場合には，用量致死率直線の勾配

ならびに LD50 値の有意差 (p=0.05) の検定を行っ

Tこ.

実験結果

車!制:i支ナトリウム (NaN02)，亜1i自自主カリウム (KN

O2)，硝fli支ナトリウム (NaN03)，1ii括支カリウム (KN

03) の経口急性毒性 (LD50値〉について， マウスな

らびにラットを用いて検討し，次の結果を得た.

1) マウスにおける亜硝酸ナトリウム (NaN02)，

亜硝酸カリウム (KN02) の経口急性毒性 (LD501直〉

Table 1 f乙示した如く，亜硝酸ナトリウムの方が亜

硝酸カリウムよりも LD50値が小さい.すなわち急性

毒性が強い乙とが認められた.とくに，同時投与にて

得た，0印 (246111g/kgと 299mg/kg)ならびにム

印 (283mg/kg 327 mg/kg)とには有意なる差異があ

るζ とが統計的l乙も確認され，マウスにおいては亜硝

酸塩 (Na，K)の経口会v[生毒性 (LD501産〉には差異の、

ある乙とを53めた.

2) ラットにおける亜硝酸ナトリウム(NaN02) と

亜硝酸カリウム (KN02) の経口急性毒性 (LD50値〉

Table 1I I乙示し7こごとく，亜硝酸ナトリウムの方が

亜硝酸カリウムよりも急性毒性 (LD50値〉が強いこと

が認められ， とくに同時投与にて得たO印(128と173)

ム印(128と176)，口印 (66と95) ならびに×印 (70"

と113)においては，それぞれ有意なる差 (p<0.05)

がある乙とが確認され，ラットにおいても亜硝酸塩の

経口急性毒性 (LD叫直〕に差異があることを認めた.

さらに体重との関係については亜硝酸ナトリウム，亜

Table 1 Acute Toxicity Study of Nitrite in Mice乱〉

Material 
E S Mean Slopfu e LBD.5W0m.(gP/・kOg.〉

Confidence limits at 

X 
B.W. 土S.D. (g) nctionb) p=0.05 (mg/kg B.W.) 

も 23.90土1.56 1.302 246 0 223.8-270. 4 

午 20.14土1.42 1. 365 283ム 257.3-311. 3 

6 29.39:1= 1. 92 1. 353 260 234.2-288.6 

NaN02 

♀ 24.39士1.80 1. 353 260 234.2-288.6 

ろ 30.28土1.53 1. 201 250 231. 5-270.。
。寸一 24.74:1= 1. 34 1.201 260 240.7-280.。
色 30.30:1=2.43 1.228 220 188.0-254.9 

♀ 27.35:1=3.57 1. 313 220 196.4-246.4 

6 23.78土1.48 1.234 299 0 274.1-326.2 

♀ 19.93:1= 1. 59 1.198 327ム 303.6-352.2 

KN02 
8 25.32土1.55 1.271 330 292，3-372.6 

。-r 20.93土1.22 1. 220 339 306.5-374.9 

8 27.28:1=2.14 1.177 302 282.4--，-323.。
♀ 21.86土1.36 1. 285 318 290.8-347.8 

a) : ddY /S strain 0， D. : simultaneously adu1inistration and significantly (p<0.05) 
b) : A factor of slope of dose-lethal rate curve 
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Table JI Acute Toxicity Study of Nitrite in Ratsa) 

Material E S 
ども?土S.D.(g) Slofu pe LBD.5R07n.1(gP/k.Og .〉

Confidence limits at 

X unctionc) p=O. 05(mgjkg B. W.) 

色 142.02土 7.11 1. 206 128 0 114.1-143.6 

9 116.78土 8.02 1.206 128ム 114.1-143.。
6 176. 76:i:17.41 1.228 95 86.0-105.5 

平 126.66土 9.07 1.228 95 86.0-105.5 

河aN02
6 192.33土18.24 1.133 94 88.2-100.1 

平 121. 52土10.59 1.150 96 89.9-102.4 

色 364. 08:i:56. 74 1.200 75 68.5-82.1 

平 197.82土25.61 1. 215 74 67.3-81. 4 

6 453.81:i: 12.09 1.254 66口 55.9-77.9 

平 233.52士11.65b) 1.225 70 x 57.1-85.8 

6 131. 25:i:11. 74 1. 302 154 136.3-174.。
平 105.19土 6.68 1.202 172 158.1-187.1 

8 143.40土 9.72 1.177 173 0 158.8-187.3 

KN02 平 118.80土 8.82 1.254 176ム 157.1-179.1 

6 159. 57:i:10. 57 1.161 148 136.0-161. 0 

9 120.02:i: 6.81 1.232 153 136.0-172.1 

色 451. 00土11.79 1.274 95口 77.7-116.2 

9 241. 84土4.69b) 1. 212 113 x 93.2-137.0 

a) : Wistar b) : SLC-Wistar 

0，6，口， x: simultaneously administration and significantly (p<0.05) 
c) : A facior of sIope of close幽Iethalrate curve 

7i自 I~皮カリウムともに体重が大きくなると急性毒性は強

く (LD50値が小〉なる傾向が認められた.また，マウ

スにおいてもラットにおいても亜硝酸塩 (Na，K)に

おいては，用量致死率直線の勾配 (Slopefunction) 

ほほ一致していた.

3) マウスl乙おける硝酸ナトリウム (NaN03) と硝

酸カリウム (KN03) の経口急性毒性 (LDso値〉

Table 1lI I乙示したととく，硝酸カリウムの方が硝酸

ナトリウムより急性毒性 (LDsol直〉の強いことが認め

られ，亜硝酸塩において得た結果(急性毒性の強さ

Na塩>K塩〉とは逆の結果を得た.とくに同時投与

l乙よって得たO印 (4760と3400)，ム|弔 (500と2770)

口印 (5200と3400)ならびに×印 (5200と3850)にお

いては有意なる差 (P<O.Oのがある乙とが確認さ

れ，マウスにおいて硝酸塩の経口急性毒性 (LDsof直〉

l乙差異のあることが認められた.さらに有意なる差異

ζそ認められないが，薬物の作用の質の差異を意味す

る用量致死率直線の勾配(Slopefunctioめについてみ

ると，明らかにTi月般カリウムの方が硝酸ナトリウムよ

りもつねに大である傾向が認められ，マウスの場合，

硝酸塩 (Na，K)においては急性毒性 (LD50f直)I乙差

異がある ζ と，ならびにそれらの致死作用の質においー

て若干差がある乙とを推定させる結果を得た.

4) ラγ トにおける硝酸ナトリウム (NaN03) と

硝酸カリウム (KN03) の経口急性毒性 (LD50f直)

Table lVl乙示したととく，マウスにおいてと同様:

1[，硝酸カリウムの方が硝酸ナトリウムよりも急性毒

性 (LD50i直〉が強い乙とが認められ，ラッットにおいι

ても亜硝酸塩で得た結果 (Na塩>K塩〉とは逆結果

が得られた.とくに同時投与により得た， 0印 (2900'

と2100)，ム印 (2790と2120)，口印 (4，000と2850)

ならびに×印 (3900と2850)斗印 (2875と2375)にお

いては有意なる差異 (p<O.Oのがあることが確認さ

れ， ラットの硝酸塩の経口急性毒性 (LD50i霞)I乙差

異のあることを認めた.しかしながら， Table 1lIのマ

ウスにおいて認められたような Slopefunctionの差

異はラットにおいてはほとんど認められなかった.

考察

盟硝酸塩 (Naj-包ならびにK塩:昭和45年に削除)，

硝酸忠 (Na~包ならびにK塩〉は食品添加物公定書l乙

掲載され，使用が許可されているが，その毒性の項を

食品添加物公定書注解lこて見ると，マウス，ラットに
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Table][ Acute Toxicity Study of Nitrite in E.atsω 

Material 
S 

立す土SD..(g) Slof1p1 e LBD.5W0m.(gP/k.Og .〉
Confidence limits at 

X 
nction巴〉 p=O. 05(mg/kg B. W.) 

平 20.38土1.19 1. 210 4700 

8 25.05土1.54 1.119 47600 
NaN03 ♀ 21. 07土1.72 1.295 5000ム

8 39. 17:t0. 47 1.1(i8 5200口
♀ 28.55土0.50b) 1.168 5200x 

3 23. 62:t1. 54 1.471 2750 

平 20.51土1.12 1. 310 2750 

8 25.73土1.60 1.200 2520 

KN03 
平 21. 36土1.46 1. 321 2840 

8 29.19土1.94 1.466 27700 

♀ 22.90土1.31 1.466 2770ム

8 41. 40:t0. 49 1.396 3400口
♀ 28. 97:t0. 5b) 1. 350 3850x 

a) : ddY /S Strain. b) : JCL-ICR Strain 

0，ム，口， X : simultaneavsly administration and significantly (P <0.05) 

c) : A factor of slope of dose-lethal rate curve 

Table N Acute Toxicity Study of Nitrite in Ratsa) 

4177-5286 

4542-4988 

4690-5330 

4763-5768 

4763-5768 

2400-3160 

2142-3097 

2220-2860 

2598-3104 

2370-3240 

2450-3130 

2815-4106 

3249-4563 

Matεrial liiMe人B.W. 一
I s臼lope 山 内 Confidence山 at

加 ctionC
)I B.WωI  ;~円OωO山

8 116.42土 8.27 1.166 29000 

♀ 117.24土 4.47 1.149 27906 

8 142.02土14.29 1.253 2875{! 

NaN03 
♀ 120.22土15.58 <3030 

色 160.70土 6.33 1.245 4480 

9 119.51土 5.44 1.208 3800 

合 264.95土 2.83 1.259 4000口
♀ 178.32:t 1. 76b) 1.241 3900x 

8 149.8土25.16 1.253 2375{! 

♀ 114.0土 4.72 1.379 2100 

8 155.65土9.58 1.22 3350 

KN03 
色 122.0土7.76 1. 23 2780 

8 105.32土7.76 1.207 21200 

♀ 117.02土4.14 1.207 2120ム

色 275.6土2.38 1.270 2850口
平 179.7土2.28b) 1.240 2850x 

a) : Wistar b) : JCL-SD 

0，6， 口， x， イヌ : simultaneously administrtion and significantly (p<0.05) 
c) : A factor of slope of dose-lethal rate 

2688-3135 

2423-3206 

2562-3226 

4010-5010 

3450-4180 

3413-4688 

3225-4715 

2072-2722 

1721-8562 

3020-3710 

2150-3580 

1927-2332 

1927-2332 

2417-2360 

2758-3712 
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ついては亜硝酸塩の経口 LD50 はマウス 220mgjkg，

マウス(雌)175 mgjkg，ラット 85mgjkg (硝酸ナ

トリウムの項)，硝酸塩については， ラット l乙対する

経口 LD50は3.236mgjkg，亜硝酸ナトリウムおよび

硝酸カリウム参照の乙と(硝酸ナトリウムの項〉と記

載されており，亜硝酸塩，硝酸塩のそれぞれナトリウ

ム塩とカリウム塩は同様に取扱れているが，今回著者

らの行った実験より， Table 1.][， m， lV t乙示したと

とく，経口急性毒性 (LD501宜〉について，亜硝酸塩に

おいては，マウス，ラヅトともに有意なる差異があり

(pく0.05)，その強弱は， Na塩の方がK塩よりも強

い (NaくK)という結果が得られたのは対し，硝酸

塩においては，マウス，ラットともに同じ傾向ではあ

るが，亜硝塩とは逆lこK塩の方が Na塩よりも強い

(K< Na)という結果を得Tこ. ζのζ とから，単l乙

Na塩と K 塩の違いというだけにうけとらず，安易

l乙取扱うべきことは避けなければならないといえる.

前報叫乙おいて，著者らは体重と急性毒性 (LD50

mgjkg B.W.)の関係について，逆比例の関係がある

ととを明らかにしたが，今回行った実験結果において

も， Table][ t[.示したととく，亜硝酸ナトリウムにお

いて，同様な関係が認められた. 急性毒性 (LD50f産〉

の表示の方法を現在は重量法 mgjkgで表わしている

が，との点についてはさらに詳細なる検討，考按を要

する問題点で、あると考えられる.

車硝酸塩 (Na，K)ならびに硝酸塩 (Na，K)の経

口急性毒性の強弱の傾向は，動物の種差，系統差とい

う観点からみても，マウスとラヅトの間， ddYjS系

と JCL-ICR系あるいは Wistarと JCL-SD系との

聞に差異はないものと考えられる.一方， Hodgeらり

の経口毒性の分類によれば，亜硝酸塩は中等度の毒

性，硝酸塩は小程度の毒性をもっというととができょ

っ.
亜硝酸塩においては， Na塩とK塩の間l乙用量致死

率直線の勾配 (Slopefunction)にほとんど差がな

く，ほぼ一致していたのに対い硝酸塩においては，

Table m 1[.示したととく，特l乙マウスにおいて，有意

差乙そ検出されなかったが， Na j_誌とK塩の間l乙(K

>Naという傾向をもって〉かなりの差が認められ，

この乙とから，亜硝酸塩の致死作用は共通の因子であ

る N02ーが作用しているものと考えられ，化学童論

的lこ考察すれば，急性毒性の強弱が Na>Kである乙

とは容易に推察できる.一方硝酸塩の場合l乙は，その

致死作用が非共通の因子である， Na+と K+ tこもと

づいているものと推察できる.

結論

亜硝酸塩 (Na，K)，硝酸塩 (Na，K) について，

マウスならびにラットを用いて，その経口急性毒性に

ついて比較検討し，次の結論を得た.

1. 車硝酸塩 (Na，K)の経口急性毒性 (LD501宜〉

i乙は，マウス， ラヅトともに差異があり，その強弱は

亜硝酸ナトリウムの方が亜硝酸カリウムよりも強かっ

た (NaN02> KN02) (p < 0.05) 
2. 硝酸塩 (Na，K)の経口急性毒性 (LD501鹿〉に

は，マウス，ラヅトともに差異があり，その強弱は有自

酸カリウムの方が硝酸ナトリウムよりも強かった(KN

03 > N aN03) (p > O. 05) 

3. Hodgeらの分類における，亜硝酸塩 (Na，K) 

硝酸塩 (Na，K)の経口急性毒性の程度は，亜硝酸塩

は中等度，硝酸塩は小程度であった.

4. 用量致死率直線の勾配 (Litchfieldand Wilc-

oxsonらの Slopefunction)について，車硝酸塩に

おいては，ほぼ一致したが，硝酸塩(マウス〉におい

て，有意差乙そ検出されなかかたがかなりの差が認め

られた乙とにより，亜硝酸塩l乙おいては共通の因子と

して N02- が作用し，硝酸塩においては非共通困子

である Na+と K+が致死l乙作用している ζ とを推定

した.
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メトヘモグ口ピン生成を指標とした亜硝酸塩，硝酸塩の

Na塩と亙塩の憲 性の差異

伊川三枝子*市川久次中小林 i専義キ吉田誠一*

中 尾 )11員 子 *平賀興吾*

斑ethemoglobinFormation and the Toxicity of Sodium Nitrite， 

Potassium Nitrite， Sodium Nitrate and Potassium Nitrate 

MIEKO IKAWA*， HISATSUGU ICHIKAWA*， HIROYOSHI KOBAYASHIヘSEIJIYOSHIDA*， 

TOSHIKO NAKAO* AND KOGO HlRAGA * 

先の事業月報1・わにおいて報告した様に， 重量当り

で比較した場合，亜硝酸塩(ナトリウム塩とカリウム

塩〉と，硝酸塩(ナトリウム塩とカリウム塩〉の急性

毒性試験における LD50値が塩を形成している金属イ

オン(ナトリウムとカリウム〉の違いによって差があ

るように考えられた.つまり，亜硝酸塩においては，

ナトリウム塩の方がカリウム塩よりも毒性が強く，硝

酸填においてはカリウム塩の方がナトリウム塩よりも

毒性が強いとされている.実際l乙亜硝酸ナトリウム 1

gは，血中のヘモグロピン 1.855 gをメトヘモグロピ

ンに変化して，メトヘモグロピン血症をおζす.また

生成したメトヘモグロピンは酸素の交換ができなくな

るので呼吸機能が悪くなることが知られている.従っ

て多量の亜硝酸塩が一度に投与されて，メトヘモグロ

ピン濃度が高くなると組織呼吸の低下がお乙り死亡の

原因となるわ. 乙の実験では，メトヘモグロピンの車

中濃度を指標として，亜硝酸塩の毒性の強さを測定

し，ナトリウム塩とカリウム塩の聞に若があるかどう

かを調べた.

硝酸塩の LD50 髄は，ラヮトにおいて 2gjkg以上

という非常に高い植を示した.人間において知られて

いるナトリウムカリウムの耐性の違いが示すよう

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Hea1th 

24--1， Hyakunincho 3chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

l乙，分子中のナトリウムイオン，カリウムイオンその

ものの毒性作用が強く働いていると考えられる.塩化

ナトリウム，塩化カリウムのラット，マウスにおける

急性毒性試験も併せて行った.

また， LD50値比よる急性毒性の強さを比較検討す

る際p:，ほとんどの場合〈毒性部における今までのデ

ータもしかり)mg(g)jkgというような重量単位で比

較している.しかし，ヘモグロピンと反応して死因と

考えられるメトヘモグロピンを形成するのは，亜硝目安

イオンであるから亜硝酸イオンそのものの濃度を考え

るために今までに出された亜硝酸塩および硝酸塩の

LD501直をモル数の単位になおして検討してみた.

実験方法

( 1 ) 亜硝酸ナトリウムと盟硝酸カリウムの経口投

与によるメトヘモグロビン生成量と時間の関係

クレア SD系ラットtc::.， 亜硝酸ナトリウムと亜硝硝P自酸安

カリウムを5.8x10一4mo叶1/バkgB

その後すぐlκ乙，ネンブタール注射液を腹腔注射し麻酔

下l乙薬物投与後一定時間ごとに頚静脈より血液採取

下記の方法によりメトヘモグロピン童を測定した.

(I[) 盟硝酸ナトリウムと亜硝酸カリウムの投与量

とメトヘモグロビン量の関係

クレア SD系ラヅトlに乙，亜硝酸ナトリウム 0.3羽6x

10一3m01jkgB.奇N，O. 72x 10-寸3m01νjkgB.羽rん， 1. 09x 

10一3n1∞101νjk勾王屯gB

与して，ネンブターノレを腹腔注射し麻酔下で一定時間

後l乙頚静脈より採血し，メトヘモグロピン童を測定し

た.亜硝酸カリウムも等濃度比投与し，同様にメトへ
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モグロビン量を測定した.

また，赤血球と亜硝酸塩を菌:接反応、させてメトヘモ

グロピン量測定4)するために次のようにして赤血球懸

渇液を作成した.ラット頚静脈より，クエン駿ナトリ

ウム処理をした注射筒で血液を採取し， 2100 gで 10

分間遠心分離して，血撲はすでる.赤血球は 4倍量の

isotonic gl ucose bufter (Krebs origina1 phosphate 

で g1ucoseの濃度が 12mMjliter pH 7.4 になるよ

う調製したもの〉で 3回洗い， ほぼ同量の isotonic

g1ucose bufterで懸渇させる.乙の懸渇液 1ml tC亜

石高酸ナトリウムを1.5 X 1O-3m01， 5.8 X lu-3m01， 7.2 x 

10-311101と加えて 370C で 1時間 incubateする.

isotonic g1ucose bufterで 3回洗浄し， その後 iso-

tonic glllcose bllfterで懸渇して，メトヘモグロビン

量を測定した.車硝酸カリウムも亜硝酸ナトリウムと

同量添加してメトヘモグロピンを測定した.

(亜〉 塩化ナトリウムと塩化カリウムの急性毒性試

験

O使用動物

・マウス:JCL-ICRマウス

ラット:Wistar系ラット

0体重

・マウス:雄一23g 雌ー20g

-ラット:雄一122g雌-l11g

O投与方法

試料の投与用量は公比1.3(KCl) ， 1. 1(NaC1)の割

合で増量し，各用量は投与量がラット，マウスともに

20111ljkg B.W.となるように精製水l乙溶解調製し，胃

ゾンデにて技!与-した.

0メトヘモグロビン測定法5)

クエン酸ナトリウム処理した血液〈または赤血球の

懸渇液〉を200μJ遠沈管にとり，再蒸留水 550〆加

えてよく混和し十分に溶血させる. 5分後I[phosph-

ate buffer 250μJを加えて再ひ、混合する. 30分以内

l乙試験が終らない場合は phosphatobufferを加えた

試料を20 Cで保存しておく. 10000 rpmで15分間遠?え

した後，上j登をパスツーノレピペットで試験管lζ移す.

上澄の600μJを2つのマイクロキュベットのうちの

( 1 )1乙入れる.マイクロキュベット (ll)には，上澄50

plを入れ， ferricyanide-phosphate mixtllre 550μJ 

を加えて混和する.この段階でマイクロキュベット

(ll)の全ヘモグロピンはメトヘモグロビンに酸化され

ている.メトヘモグロビン国有の吸収帯を示す632111μ

でマイクロキュベット(1 )と(ll)の吸光度を測定し，

Al> A2 とする. 次にそれぞれのマイクロキュベ γ ト

l乙中性シアン化溶液を 20μf加え混合する.メトヘモ

グロビンl乙シアンイ|ニナトリウムを力日えるとシアンメト

ヘモグロビン花変り，メトヘモグロピン閏有の 632m

μでの吸収は消失する. 1分間放置後，再びそれぞれ

の吸光度を測定し， A3' A4とする. 632mμ における

吸光度の差はメトヘモグロビン濃度比比例するので下

のような計算式によりメトヘモグロビン量を求める.

A，-A免

1 日ーx100=methemog10bin i 
(A2-A4)×12of  total hemoglobin 

@試薬(メトヘモグロビン測定〉

1. 59もフェリシアン化カリウム溶液・毎月調製
2. Phosphate buffer~O. 5M pH 7.2 

3. Ferricyanide-Phosphate mixture-5 %フェ

リシアン化ナトリウム溶液0.2ml， phosphate bu・

ffer 2.5 mlを加え蒸留水を加えて 10mlにす

る.毎日調製.

4. 10%シアン化ナトリウム溶液・毎月調製

5. 中l生シアン化溶液-10%シアン化ナトリウム溶

液1.0mlと12%(vjv)酢酸 0.9mlを混合調製，

6時間以内K使用.

実験結果

(1 ) 亜硝酸ナトリウムと亜硝酸カリウムの経口投

与によるメトヘモグロピン量と時間の関係

亜硝酸塩と経口投与したラットのメトヘモグロピン

量怯， Fig.Iが示すように，ナトリウム塩l乙おいても

カリウム塩においても一時間後l乙ピークがあらわれ

て，その後徐々に減少した.

(ll) 亜硝酸ナトリウムと亜硝酸カリウムの投与量

メトヘモグロビンと量の関係

ラγ トl乙同モル量の亜硝酸ナトリウム，亜硝酸カリ

ウムを経口投与したメトヘモグロピン量を，投与後一

時間で測定した結果を Fig.llt乙示した.

血中のメトヘモグロピン量は，亜硝酸ナトリウム，

亜硝酸カリウムとも個体差が大きくばらつきが大きい

が，投与量が増加するとメトヘモグロビン量は増加の

傾向にある.しかし，メトヘモグロピン生成に関して

は，ナトリウム塩とカリウム塩の間l乙差は認められな

かっfこ.

また，ラット赤血球 isotonicglllcose buffer 渇液

懸l乙直接亜硝酸塩を添加した場合にも，添加量が増加

すればメトヘモグロピン量は増加するが，ナトリウム

塩とカリウム塩の差はなかった. (Fig. nD 

(藍〉 塩化ナトリウムと塩化カリウムの急性毒性試

験

マウス，ラットにおける LD50 値は tab1e1 IC示す
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とうりである.

Fig. ]1[ NaN02 KN02 による MetHb生成量 (invitro) 

塩もカリウム塩も濃度が高くなるにしたがってメトへ

11¥，LL___' ，1 ，-..___ 1 LD<n 1 Confidence Inter-Animal IMateriall Sex 1 .LJ;~_'50 1 
IH.L <'~'-LW'I '-''-"'- I gjkg Ival atP=O. 05 gjkg 

NaCl 色

Mice 
♀ 4.20 3.878-4.548 

KCl 合 2.25 1. 701-2.875 
♀ 

NaCl 合 4.32 3.943-4. 733 
♀ 4.32 3.943-4.733 

Rats 

KCl 古 2.80 2.204-3.557 
♀ 3.153-4.691 

Table 1 NaCl， KClのマウス，ラット l乙

おける LDso

マウスにおいてもラットにおいても塩化カリウムの

方が塩化ナトリウムよりも毒性が強い結果が出たが，

乙れはナトリウムイオンより，カリウムイオンの方が

毒性が強いことによると思われる.

まとめ

亜硝酸塩において，ナトリウム塩の方がカリウム塩

より LD50f直が低い(毒性が強い〉という報告にもと

づいて，メトヘモグロピン量を指標としたナトリウム

塩とカリウム塩の相関関係を調べた結果，ナトリウム

モグロビン童は増加するが，等モノレのナトリウム塩と

カリウム塩を投与した場合のメトヘモグロピン量は個

体差が大きいが両者l乙毒性の差はなかった.また，亜

硝酸塩の LD50値を検討すると，体重(年令〉によっ

て大きで違いがあらわれている.

先l乙報告された LD50i直をグラム単位にはなくモノレ

単位lこなおして検討しなおしてみると Table][のよう

になる.マウスの亜硝酸ナトリウムと亜硝酸カリウム

のLD50値の差異を mgjkgで検討した場合lこは，有

意な差(Pく0.0のがあったにもかかわらず， moljkg 

I lIiT~4-~_:~ll C'~.. I LD5ー |
Animal IMateri刊Sex lmg/1沼ILD50 moljkg 

8 128.0 1. 86x 10-3 

NaN02 
♀ 128.0 1. 86x 10→ 

Rats 
172.5 2. 03x 10-3 8 KN02 

♀ 176.0 2. 07x 10-3 

8 246.0 3. 57x 10-3 
NaN02 9 283.0 4.10X 10-3 

五在ice
299.0 3. 51X 10-3 色KN02 

♀ 327.0 3. 84x 10→ 

Table][ NaN02， KN02 のう γ 卜，マウス

における LD50
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LD50 gjkg (LD50 moljkg) 
Animal SEX 

NaN03 NaCl KN03 KCl 

8 
Mice 

4. 76(5.6 X 10-2) 2.52(2.5 X 10-2) 2.25(3. 0 X 10-2) 

Q 5.00(5.9 X 10-2) 4.20(7. 2x 1O-~) 2.84(2.8 X 10-2) 

8 2.90(3.4 X 10-2) 4.32(7.4 x 10-") 2. 12(2. 1 X 10-2) 2.80(3.8 X 10-2) 

Rats 
9 2.79(3.2 X 10-つ 4.32(7.4 X 10-2) 2. 12(2. 1 X 10-2) 3.85(5.2 x 10→〉

Table J[ NaNo3， KN03， NaCl， KClのラット，マウスにおける LD50

で検討した場合に くなってしまった.

硝酸塩の LD50 i直 (Table][)については，重量

当りでも，モル当りに換算した場合!こもナトリウムj盆

とカリウム塩の!日Hこ有意な差 (P<O.Oのがあった.

硝酸塩におけるナトリウム庖とカリウム塩の差は，生

体 l乙おけるナトリウムとカリウムの耐性の差異による

ものと考えられる.

以上の実験結果が示すように LD:;on宣の差異の北q¥交

検討をお乙なう場合Jこ，重量単位で比較する ζ とは，

毒性をもっイオンの数と侵襲をうけるサイトの数とい

う考え方から考察すると，塩を形成しているものの分

子量によって値が変ってくるので判断をあやまって導

く.従って毒性の表現lこは分子の数を表わすモ Jレ数で、

あらわした方がよりよいと考えられる.
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クロムの毒性に関する研究 72pp盟六個クロムの毒性について

藤井 孝 中 坂 本 義 光 宇 中川好男中福森信|盗中

三栗谷久敏*福田向江本阿部幸恵本矢野範男本

湯沢勝広ペ平 賀 興 吾 *

Toxicological Studies of ChromI'um 

Toxicity Test of 72 ppm Chromium (VI) Soloution 

TAKASHI FU]II*， YOSHIMITSU SAKAMOTOヘYOSHIONAKAGA WAヘ
NOBUT AKA FUKUMORI*， HISATOSHI MIKURIY AヘHISAEFUKUDAヘ

YUKIE ABEヘNORIOYANOヘKATSUHIROYUZA羽TAキ AND

KOGO HIRAGAヰ

Adulteration of Tokyo l11etropolitan city water with 72 ppl11 of chrol11ium CVI) was found. As one 
'Uf the subjects in toxicological study of chrol11i Ul11 ， eye-irritation test of 72 ppm of chromium (羽)

solution by rat were carried out. As a result， no toxicological change was observed in both tests. 

It seel11s that 72 ptin of chrOlnium (羽)solution has no effect on rabbit eye l11UCOSa and rat orgatls. 

1.緒 広司

東京都水道局管内の水道水中l乙六価クロムが72ppl11

の濃度で混入していた事実があったので，クロムの毒

性研究の一環として，今回，乙の 72ppmの濃度の六

価クロム水道水溶液を中心として，ウサギの限を用い

た眼粘膜刺激試験およびラットにおける 72ppl11 溶液

の 1回投与実験を行ない，六価クロムの生体応対する

影響について検討ーした.眼粘膜刺激試験の方法につい

ては， Draizeら， 1) Battistaら， 2)小倉らめの方法が

あるが，乙乙では初期炎症の検索l乙適している小倉

法と 1週間の観察により刺激を定量的Jζ評価できる

Draize法とを併用して試験を行なった.

2. 実験材料および実験方法

2.1 検体

煮沸後，冷却した水道水を溶媒として，無水クロム

キ東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ヰ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 
Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 J apan 

酸 (Cr03) を，六価クロム [Cr(VI)Jがそれぞれ，

72， 720， 7200， 72000 ppm となるようにj容月卒したも

のを用いた.対照としては，両実験とも溶媒に用いた

水道水を使用した.また限粘膜試験では，水道水の影

響を観察するために，生理食塩水を対照として用い

尚，乙れらの検体，水道水，生理食塩水の pHは次

l乙示す通りである.

I Cr(VI)1 Cr(VI)1 Cr(官)1Cr( Vl)1 J-I-.nrlA'4- I 
検体1'72'Vl'l'72<t'lizooV

lJ

l'7初00|生理食 i水道水本
I '::，..~I '::::~I'~:::::ml '::::~~I 塩水||Ppml Ppml Ppml ppml '.= /~， I 

pH 1 2.71 1. 71 0.71 -1 5.61 8.2 

* 煮沸冷却後の水道水 Cr(VI) :六価クロム

cf : 72000 ppmの pHは測定できなかった.

2.2 実験動物

1) 眼粘膜刺激試験

白色家兎(日本在来種〉雄，平均体重2.66kg 

2) 72 ppm 1回投与実験

Wistar 系ラット雄(120~130g)雌 (110""'130g) 

各96匹
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2.3 実験方法

1) 眼粘膜刺激試験

ウサギの左眼lこ各濃度のクロム水溶液を各々 0.1

mlづっ滅菌済の 1ml注射筒を用いて， 下限険をつ

まみ上げ結膜嚢をつくり，乙の中l乙点眼し，その後閉

fl~ させて 1 分間軽く按Eました.点目民後， 10， 20， 30分

1，2時間の 5回を小倉法3)1，2， 3， 4， 7日の 5回を

Draize法1)で評価した.また右眼は対照として水道水

を点眼し，さらに水道水の影響を見るために左限民生

理食塩水を0.1mlづっ点眼した. 検体と動物数の関

イ系は次のようである.

LHJSr(日)10何i)iQぽ)iQ何)i k 

食休「 円 八I'-ppml'ppml 'pi)~iιp~~1 

"限) キト 下 * キ|生理食塩水

間川 6[3[ 2 1 2 [ 1 

*煮沸冷却]後の水道水

またクロム水溶液を点眼しに限について Lillie の

緩衝ホルマリン液で国定後，セロイジンーパラフィン

包埋，薄切， Hematoxylin-Eosin染色を行ない.顕微

鏡i栗本を作製した.

2) 72 ppm 1回投与実験

検体の投与24時間前より絶食させた動物!こ 72ppm

クロム水溶液および対照として水道水を体重 kg当

1) 5ml，および 20mlを胃ゾンデを用いて投与し

た.投与後，水道水および普通飼料を自由に摂取させ

実験終了日まで毎朝体重を測定した.投与;量;と動物数

の関係は次の通りである.

投与量 ml/kg体重 動物数

8 9 
水道水(対照〉 5ml 24 24 

検体 5ml 24 24 

水道水(対照) 20ml 24 24 

検体 20ml 24 24 

ラットは投与群，対照群とも投与後 1，3， 7， 14日

目lこ各6匹づっi折頭，放血屠殺し，次の諸項について

検討した.

1) 血液学的検査

l折頭により放血させた血液をへパリン処理した試験

管l乙採り， Coulter Counter Model'Sを用いて赤血

球数， 白血球数， ヘモグロビン量， ヘマトクリット

値，平均赤血球容積について測定した.

2) 血清生化学的検査

ラットの断頭により得Tこ血液をガラス製の遠沈管に

採り，室温で30分間静置後，遠心分離(OOC，3000 rpm， 

10分間〉して調整した血清について，目立自動分析

装置 'M-400を用いて， GOT，GPT活性 (Reitman回

Frankel法)， ロイシンアミノペプチターゼ (LAP)

活性(竹中，高橋法)，コリンエステラーゼ (ChE)活

性 (L1pH法)，アルカリホスファターゼ (AIP)活性

(Kind-King変法〉尿素窒素量 (Urease-Inc1ophenol; 

法〉を測定した.

3) 剖検

肉眼的所見

4) )臓器重量の測定

下垂体，甲状腺，心臓， 目前!蔵， 肝臓， 腎)j版， 副腎

を，附着する血液，脂肪組織等を除去[ノた後測定し

Table 1. Evaluation by OgUI‘a and Draize method 

Concentration Number Evaluation Evaluation by Draize method 

of of by Time after instillation (hr) 

Sample Animals Ogura method 
24 48 72 96 168 

72ppm 6 A 。 。 。 。 。
720 ppm 3 B 。 。 。 。 。
7200 ppm 2 C 14 2<1 21 10 2 

72000 ppm 2 D 85 88 110 110 110 

Control 1 A 。 。 。 。 。
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Tこ.

5) 組織学的検索

重量測定臓器および胃，小IJ号，大Jl号， )fl~lj札精巣，

子宮，について LilUeの緩衝ホルマリン液で固定後，

パラフィン包埋，薄切， Hematoxylin-Eosin染色，

PAS反応、， その他必要l乙応じて特殊染色を行ない鏡

検した.

3. 実験結果

3.1 限粘膜刺激試験

1) 小倉法， Draize法l乙よる評価結果

Table 1 I乙示すように水道水， 72ppm群ではいず

れも何ら変化を示さなかった.

720ppm群では点限後10分で眼球結膜の角膜周囲

の血管拡張が明僚となり，腕膜でも血管肱張が著明l乙

見られた.限験結膜は，軽度の充血だった.瞬膜は30

分後，眼球結膜は 3時間後lこ変化が軽度となり， 24時

間百以後には共に変化は見られなかった.また，捷毛

反射，角膜反射は点目畏後も正常であり n童孔の大きさに

も異常はなかった.

7200 ppm群では点限後10分で鹿毛反射は鈍くなっ

た.眼球・限験結膜は赤色の度合が強くなり血管の拡

張も著明になった.瞬膜も血管の怒張が著しかった.

30分後には捷毛反射は正常となったが，眼球・眼験結

膜はj芋腫を生じ，充血も続き， 1時間後!こは限験結膜

l乙凝固蛋白のような白濁した偽膜様の分泌物が見られ

仁.結膜の充血は 2，....， 3日後，浮腫は 5日後，分泌物

は 2~3 日後がどークで 5 日目以降Jま殆んど変化が見

られなかった. 2，..._， 3日目l乙角膜は限局された部分で

混濁していたが虹彩は細部までよく見る事ができた.

乙の混濁も 4日目以降は見られなかった. 2 ~ 4日目

にかけて虹彩にうっ血が見られたが 71=1後!こは見られ

なかった.

72000 PP111群では点眼直後， 2， 3回激しく暴れて

限は閉じたままとなり， 1反政の分也、が顕著であった.

点目良後10分，観察のため開眼させると 11舜膜で角膜の半

分以上を覆ってしまい観察に支障をきたした位であっ

た.点眼後10分で限除・眼球結Jl莫， I時II英は強度の充血，

j手腫が見られ角膜は表面lこ偽!撲のようなものを形成レ

ており角膜反応も殆んど無かった.

間限状態の眼目段は対照と比較して外見からも顕著に

11彰降していてその周回は広範囲に立って被毛が湿って

いた. 20分後Jこは光J乙対しでも何ら反応を示さず，凝

固蛋白慌の分泌物が増加していた.角膜の混j萄も顕著

であり，反射も消失していた.点目良後 3F11ヨlこは全て

の変化が~ま高値を示し，以後回復の兆候は見られな

かった.

2) 組織学的検索

72ppm群では著明な変化は認められず， 720ppm 

群で眼球結膜，角膜縁lこ軽度の充血と細胞浸j問が見ら

れた.顕著な変化を示したのは 72000ppm群で結膜，

角膜に強し 1炎症像を呈し角膜上皮細胞の壊死も認めら

れた.

3.2 72ppm1回投与実験

1) 体重の推移および一般症状

14日間生存したラットの体重の推移は， Fig. 1， 21乙

示したように検体の投与量lこ関係なく良好な地方~Iを示

し，対照群と比べて差は認められなかった.

一般症状は，検体投与群においても特l乙認むべきも

のはなかった.

2) 血液学的検査

結果、は TableJIIこ示す通りで， 5ml投与群雄の投

与後1日目の白血球数，および投与後7日呂の赤血l:j(

数，ヘマトクリット値の有意な低下を示した他は雌雄

とも，いずれも変化が認められなかった.

3) lIrJ.Ii守生化学的検査

Table 置に示す通り， 5ml 投与群雄の1，3， 14日目

で GOT活性値が有意な低下を示した.また LAP活

性値は 5ml投与群雄で 3，14日間で有意な低下を示

し， 7日目で、有意な増加を示した.また 20ml投与群

雄の 1日目で有意な低下が見られた. その他 GPT，

AIP 活性値および UN量は特に変化はなかった.

4) 臓器重量

各!臓器の絶対重量ならびに体重 100gあたりの比

重量は TableIV，..._，刊に示じた通りで， 各投与群で特

lこ著明な変動はなかった.

5) =j}!Jt会所見

解剖時J乙，投与1Fi:，対照群共Jこ腎水)麗およびまれに

心臓の表面lこ白色斑が見られたが，他の臓器[乙閉して

は特!こ変化はなかった.

6) 組織学的検索

特lこ著変を示した臓器は見られず，し 1ずれも程度な

変化であったが，腎lIi[~皮質部尿細管の限局，[~t:壊死，肝

臓肝細胞の腫脹，首相l剣山夜層の剥離および上皮細胞

の扇平化，一部の心筋がエオジンに浪染する像などが

対照1111投与群を間わず散見された.また背iJ検の際lこ

腎水腫が見られた腎臓で、は皮質lこ嚢胞が見られ，心臓

の白色斑は心筋の限局性の壊死巣として見られた.

4. 考察

六価クロム水道水溶液を用いて，克服粘膜試験およ

びラットにおける 1回経口投与実験を行い，六何クロ
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ムの生体におよぼす影響を検討した.眼粘膜刺激試験

比は， 72， 720， 7200， 72000 ppmの濃度の各溶液を

用い，その結果を小倉法， Draize 法によって評価レ

た.ラットにおける試験では 72ppmの濃度の溶液

を1回投与し，投与後 1，3， 7， 14日目の動物につい

液て通常の毒性試験の検査項目を適用して行なった.

兎眼粘膜刺激試験の結果から判断して， 72ppmの

六価クロム水溶液の眼粘膜への作用は全くなく，さら

に 720ppmの濃度においても，初期i乙軽度な炎症を

起すのみで24時間後には回復しており，それ以後も変

化は見られなかった.また眼球，眼粘膜の病理組織学

的検索からも特l乙著変は見られなかった.

ラットにおける 72ppm溶液の経口投与実験では検

体投与後，日直吐，下痢などの症状も見られず体重，臓

器重量も投与後良好な増加を示し，その推移l乙著変は

なかった.また雄の投与群で、は，白血球数，赤血球数

ヘマトクリット値が 5ml投与群で一時的な、減少を示

したが.投与量との相関は見られず，また経時的な増

減傾向も示さない乙とから，特l乙クロムによる変化で

はないと思われる.

また投与若手の雄では， GOT， LAP， ChE，雌では

LAP， ChE，の活性に変化がみられたが，投与量との

相関，および経時的変化の傾向を示さず， GOT， GPT 

活性も低下している乙となどから，直接肝障害を示唆

したものとは思われなかった.

さらにラットの各臓器も特に著変のあったものはな

かった.六価クロムは，クロム酸塩，重クロム酸塩と

して粘膜に対して局部的な腐触作用があり，それらの

微粒子による皮膚，鼻粘膜などの炎症， r貴蕩が職業

病4-6)としてお乙る乙とが知られてりおり， 今回ウサ

ギの眼粘膜と同様，消化管の粘膜l乙対する影響に注目

したが，胃l乙見られた粘液層の剥離，粘膜上皮細胞の

属平化は，対照群にも共通して見られたもので，特に

72ppm六価クロム溶液によって助長された傾向もな

いことから， 72ppm 溶液の 1回投与によって生体l乙

顕著な影響をおよぼす乙とはないと考えられる.

5. 結 器
開

六価クロム水道水溶液の家兎眼粘膜への影響および

ラット l乙1回経口投与した場合の全身的影響を検索し

たが，何ら認むべき影響を検出できなかった.
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Table 1I. Hematology 

Male Female 

level Days after administratiol1 Days after administration 

mBf./Rk7g.QT竺re-aLt 1 3 7 14 1 3 7 14 

5 
C 5.11土O.71a) 6.38土1.63 6.20:1::1. 55 7.53土2.26 4.83土1.64 6.20土1.56 5.65土1.15 5.20土1.08 

WBC T 3.93土0.88'ド 5.16土1.18 7.46土2.12 7.85土1.00 5.38土1.35 6.00土2.24 4. 71土0.54 5.01土0.60

(x 103cellsjmmつ
C 4.98:1::0.67 5.86土1.33 7.58こと1.51 6.56土0.76 5.33土1.74 4.50:1::0.62 5.25土0.85 5.61土1.69 

20 T 4.73:1::0.59 4.98士O.72 7.51土1.11 6.71土1.45 4.45土O.71 4.73:1::0.92 6.90土1.72 5.78土0.84

5 
C 6.01:1::0.37 6.16土0.17 6.42土0.24 6.87土0.42 6.14土0.29 6.21土0.54 6.53土0.31 7.17土0.32

RBC T 6.06土0.31 5.82土0.43 5.99土0.17ヰ 6.63土0.38 6.41:1::0.24 6.20土0.34 6.56土0.32 6.86土0.35

(x 10Gcellsjmm3) 

C 6.24土0.27 5.83土0.32 6.17土0.26 6.83土0.27 6.54土0.25 6.17土0.37 6.48土0.36 6.88土0.38
20 T 5.98:1::0.43 5.86土0.27 6.02土0.13 6.59土0.18 6.39士0.17 6.08土0.28 6.60土0.47 6.84土0.19

5 
C 13.2土0.8 12.4土0.6 13.4:1::0.4 14.4土0.8 13.9士0.6 13.4土1.0 13.9土0.6 15.1士0.5
T 13.0土0.6 12.1:1::0.9 13.0土1.3 14.4土0.6 14.0士0.7 13.5土0.4 13.9土0.6 14.5:1::0.8 

Hgb (gjdl) 

C 13.6土0.7 12.6土0.8 13.1士0.6 14.0土0.5 14.6土0.9 13.1土0.6 14.1士0.9 14.6+0.6 
20 T 12.8土1.2 12.2土0.7 12.6:1::0.5 14.1土0.5 13.7土0.6 12.7土0.8 14.1土0.6 14.6土0.4

5 
C 35.5土1.5 34.4:1:: 1. 6 36.4士1.3 38.4土0.7 36.3土1.6 35.9士3.1 36.7士1.7 38.9:1::2.2 
T 35.7土1.6 33.0土2.7 32.8土1.6 38.1土2.8 36.9土2.3 35.4土1.6 36.1土1.6 37.4土2.0

日ct(~の

C 36.2土1.8 34.0土1.0 35.3土1.1 37.6土1.2 37.5土1.0 35.1土2.1 36.4土1.5 37.2:1::1. 7 
20 T 34.9土2.5 33.6土2.1 34.3土1.6 36.7土1.6 36.4土1.7 34.2土2.1 37.6土1.8 37.9土0.9

、亡3 
C 59.5土1.5 56.2土1.9 57.3土1.2 55.2土1.3 59.3士0.8 58.5土1.4 56.7土1.6 55.0土1.0
T 59.3土1.5 56.8土1.2 56.0土2.2 57.8土L長2持 57.8土2.2 57.5土1.0 55.6土1.1 55.0土1.3

MCV (μ3) 

C 58.3:1:: 1. 8 57.8土1.0 57.5土0.8 55.3士2.2 57:8土1.7 57.5土1.0 56.3土1.8 54.7士1.2
20 T 58.3土1.8 57.5土2.6 57.2土1.7 56.3土2.1 57.2こと1.7 56.5土2.1 5.74:1::3.2 55.8土1.5

a) : Mean土SD Pく0.01キ*Pく0.05rド
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Serum biochemistry 

Dose llGroup Male Female 

leve Days after ac1ministration Days after administration 

IBI11./Rk7g . 
Cont. 
Treat. 1 3 7 14 l 3 7 14 

5 
C 133. 7土11.6a) 121. 5土 5.5 119.7士 6.8 111.7土 8.8 121. 8土10.。111.0土12.6 112.7土13.4 107.0土 5.6
T 118.8土 8.2 111.3土 7.7 115.3土19.3 93.7土10.5長者 123.5土 8.3 109.0土 9.6 122.5土15.2 100.3:!: 9.8 

GOT (K-Ujml) 
105.0土 7.3 121. 7士17.5 104.8土 7.3 110.7土 5.3 113.3土10.6C 120.7土13.7 115.0土 9.2 117.7土10.8

20 T 120.4土 8.8 113.3土 7.8 110.7土 9.9 102.3土10.。111.7土 8.4 103.2土 6.1 105.6土12.2 93.5土17.3

5 
C 40.2士 9.7 36.7士 2.3 35.5土 2.8 29.3:!: 2.9 33.5土 8.4 33.0土 3.0 30.0土 4.6 31. 0土 2.0
T 36.2土 4.8 3-3.7:!: 2.4 34.3士 4.0 27.8:!: 2.7 35.3土 3.4 32.7土 4.5 32.5:!: 5.7 25.5土 2.9

GPT (K-Ujml) 
29.7土 3.6 32.5土 6.4 32.3土 2.7 29.2土 4.4 28.2土 4.0C 35.7:!: 2.4 34.5土 4.4 34.8土 5.0

20 T 38.3:!: 2.0 33.3土 3.4 30.7+ 2.7 27.7土 2.3 34.0土1.8 31. 5土 5.8 31. 2土 3.3 21. 7 土 3. ー持1 

5 
C 65.2土14.2 64.8土15.9 63.5土12.8 48.8土 7.4 61. 7土 9.8 60.2土 9.7 55.7土 7.4 48.7土14.3
T 68.8土14.2 58.5士 4.7 60.3土14.1 52.8土13.2 62.5士 9.9 53.0土13.3 56.5土12.1 52.0土13.5

ALP (K-A-U jdl) 
65.5土 6.2 46.0土11.4 41.8土11.1 C 55.8土12.2 46.2土 9.9 42.5土10.4 33. O:!: 13.9 52.2こと14.3

20 T 51. 0土 9.8 46.3土 9.8 45.5土 6.6 36.2士 6.9 55.7土15.7 47.3土10.8 44.8:!: 6.2 31. 2土10.3

5 
C 132.2土10.4 129.5土25.6 102.3士14.3 135.2土13.9 133. 7土21.2 92.8土29.6 122. 3:!:25. 8 132.0土14.0
T 137. O:!: 16.7 95.2土15.1 141. 7土1持9骨.。 112.0土18.9 140. 0:!:19. 7 105.8士13.4 89.3土31.4 123.2土20.4

LAP (G-Ujml) 
C 117.8土16.。101. 5土16.4 117. 5:!:24. 8 104.0土18.4 136.0土34.3 89.7土 7.8 119.2土43.7 105. 7:!:13. 0 

20 
T 136.5土19.3 96.0土13.2 122.3土25.3 98.3土19.0 106.2士2号1令.骨2 80. 8:!: 17.0 97.2土23.5 100. 2:!: 13.。

5 
C 0.12土0.07 0.15土0.01 0.12+0.01 0.13土0.01 0.24士0.03 O. 25:!:0. 06 0.34土0.13 0.39土0.12
T 0.10土0f.k-0f-1 0.12土0骨.0長1 0.13土0.02 0.16土0.09 0.17土0.04 0.27土0.05 0.37土0.13 0.45土0.15

ChE (L1 pH) 

C O. 09:!:0. 03 0.14+0.01 0.14土0.02 0.13土0.02 O. 23:!:0. 06 0.26土0.05 0.32土0.06 0.42土0.07
20 T 0.10土0.02 0.14土0.03 0.12士0.02 0.16土0.02 0.18+0.02 0.26土0.07 0.31士0.03 0.41土0.05

5 C 18.7土2.0 18.5土1.9 20.8土1.5 19. 8:!:1. 0 19. 2:!: 1. 5 19.7土1.4 19.8土2.9 19.7土1.2
T 17.7土3.6 17.3土0.8 20. 8:!: 1. 3 19. 5:!: 1. 4 18.8土3.1 19.7土2.8 21. 3土2.0 20.3+3.1 

UN (mgjdl) 
C 16.2土1.9 14.3土6.4 19.5土2.9 19. 5:!:3. 4 17.7土2.1 19.3士2.3 22.0土4.3 18.8土1.3

20 T 16.8土1.8 16.0土1.4 16.7+1.4 18.5土1.5 17.3土2.9 18.7土2.7 23.0土1.6 17.2:!:2.7 

Table ]l 
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Table N. Organ weght (5 mZ Male) 

Heart Spleen Thymus Liver Kidney(R) Kidney(L) l変Sla1仰ndfRre+naLl1 

days treat 
mg1/111g0〈01g〉(2〉 111g/n11g 00g 

mg 
g/1g 00g 

mg mg mg 
mgj100g mgj100g mgj100g l11gj100g 

control 
606::1: 133) 506土45 517::1:67 8.71::1:0.81 734::1:38 700::1:46 37.6::1:4.33 
397土19 332土35 340::1:52 5. 70土0.31 481土22 459土16 24.6土2.87

1 

7C2r(p1P4In 〉
621土25 544土86 481+38 8.46::1:0.89 718::1:70 699::1:53 38.8::1:4.95 
414土14 363::1:56 322::1:29 5.65::1:0.51 479土42 467::1:33 25.8土2.88

control 656::1:33 617::1:94 513::1: 110 8.48::1:0.41 798土52 777土50 36.5::1:3.88 
386土17 362::1:50 302土69 4.98::1:0.15 469::1:28 456土18 21. 4こた2.55

3 

C72r(pMpl〉I1 
655土34 671::1:59 477土82 8.30土0.56 841土59 804土43 38.0土3.40
400::1:55 395土32 281::1:50 4.88::1:0.20 495土22 473土11 22.3十2.03

control 794::1:39 718::1:49 664土77 10.00::1:0.77 970土82 914土71 42.0::1:5.40 
397土26 359::1:20 333::1:50 4.99::1:0.26 485土36 457土31 20.9土2.23

7 

C72r(p1p4n〉1 
840::1:43 724土83 660土97 10. 51 ::1: 0~ 68 1014+41 984士64 41. 1土6.88
407土25 351土40 320::1:47 5.09::1:0.29 491土26 477土33 19.9土3.22

control 
974::1:81 706::1:74 689土39 12.52::1:1. 41 1147土139 1143土140 46.6::1:7.63 
388::1:41 281::1:34 275::1:27 4.98::1:0.55 456::1:52 454土47 18.6土3.42

14 

C72r(pMpm 〉
911土47 686土50 675::1:91 11. 92土0.90 1135土107 1122土112 46.0土10.05
373土15 280::1:18 276::1:34 4.87土0.29 464::1:38 459::1:41 18.8土4.22

1) Absolute wt. 2) mgj100 g Body wt. 3) mean ~ SD 
Table V. Organ weight (51hZ Female) 

Heart Spleen Thyl11uS Liver Kidney(R) Kidney(L) gSlaunpdra( renal 
R十L)

days treat mg(1) 

mg/1111g 00g mg/m1g 00g 
g 

111g/1111g 00g 111g/1111g 00g 111g/1111g 00g mgj100g(2) gj100g 

control 
586土433) 466土41 493士93 7.86士0.33 693::1:49 681土52 42.0::1:8.74 
436::1:9 347土28 365土56 5.85::1:0.15 517::1:39 507土35 31. 1::1:5. 71 

1 

72(pMpm 〉
566土16 480土43 474土90 7.92土0.88 702::1:48 683土47 45.3土4.67

Cr(VI) 423土15 357土21 351::1:52 5.89土0.46 522::1:15 309土12 33.8土4.33

control 575::1:47 545::1:69 479土95 93::1:0.96 697::1:70 682土86 42.5::1:5.46 
405土29 383土37 340::1:81 4.86::1:0.34 491::1:35 479土38 29.8::1:2.82 

3 

7C2r(p1p4n〉1 
584::1:42 514土42 469土38 6.92::1:0.67 715::1:50 695土52 41. 6::1:5. 24 
398土29 351土24 320土29 4.72土0.38 487::1:15 474土25 28.4::1:4.10 

control 6462 88 土土43 2 1 
503::1:52 483土69 7.59::1:0.66 819::1:38 781土52 49.1::1:7.08 
322::1:36 308土29 4.85::1:0.29 524::1:18 500土25 31. 5::1:5.44 

7 

72ppm 667土29 532::1:69 590::1:87 7.64::1:0.54 826土86 790::1:87 46.3::1:6.34 
Cr(VI) 416土20 330::1:33 366::1:43 4.75::1:0.24 513土31 491土38 28.7::1:3.03 

control 714土21 499::1:34 555士52 8.47土0.66 849::1:18 825::1:20 58.5土10.53
388土18 271土13 301土26 4.60土0.32 461::1:11 448::1:10 31. 7::1:5. 23 

14 

C72r(pVpIm ) 
715::1:51 529::1:52 7.80::1:0.3 842::1:51 824土33 59.3::1:7.47 
391::1:23 280::1:39 290土32 4.26土0.16 461土39 451土26 32.3土3.48

1) Absolute wt. 2) mgj100 g Body wt. 3) mean土S.D.
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Table VI. Organ weight (20 ml Male) 

igsluanpd-(R+aL l Heart Spleen Thymus Liver Kidney(R) Kidney(L) 

days treat 
mgn/11g0(01g〉f2〕 mg/1111g 00g 

111g g 日19 111g l11g 
l11g/100g g/100g l11g/100g 111g/100g mg/100g 

control 
611:::t473) 541:::t66 520土81 7. 77:::tO. 24 721土26 689土33 36. l:::t6. 14 
414+34 366:::t41 352土52 5.27土0.27 488:::t11 466土18 24.4土3.98

1 

7C2r(pMpn〉1 
625土39 543:::t81 524土86 8.27土0.88 730土82 702土71 40. O:::t1. 26 
412土15 358士49 346:::t55 5. 74:::tO. 34 480土33 462土26 26.4士1.88 

control 678土41 621士48 476士77 8.41土0.63 815:::t65 805:::t43 36.8土5・11

397:::t11 365:::t30 279:::t45 4.93士0.26 478+24 472:::t15 21. 6土3.00

3 

72(p羽pm〉 682土43 651:::t99 532士50 8.i12:::tO.37 808+48 799土61 39.8土3.60

CreVD 14距訂一 386:::t54 316土32 4.83土0.21 480土21 475士28 23. 7:::t2. 64 

control 797土25 779:::t50 653:::t41 9.96土0.80 943:::t94 900土85 38.3土7.03
399:::t14 390:::t23 327土19 4. 98:::tO. 34 466土37 450:::t33 19.2土3.82

7 

7C2r(p1p4n〉1 
799土53 817:::t54 668:::t63 1 04. 09 05 土土00 .. 42 7 2 979土30 938:::t38 44.0士3.74
396:::t23 405土28 331:::t29 485土21 465:::t24 21. 7土1.62 

control 911:::t70 708土52 632:::t80 11. 99土0.961132土102 1090:::t72 49. 1土4.40
364:::t27 283土16 253:::t33 4.79土0.29 452土25 435:::t19 19.6土2.06

14 

1

2mr(Mm 〉
949:::t72 I 718:::t64 627土159 11. 97土O.71 1144土54 1095士50 50.8土6.43
374:::t17 I 283土18 246:::t54 4. 72ゴ二0.14 452士山 432:::t19 20.0士2.43

Table VlI. Organ weight (201111 Female) 

Heart Spleen Thymus Liver Kidney(R) Kidney(L) gSlaunpdra(rRe+naLl 
〉

days treat 
mg1/111g0

〈0I)
gω 

mg 
mg/1111g 

00g 
g mg mg mg 

mg/100g g/100g mg/100g mg/100g mg/100g 

control 543土363) 440:::l::15 467土30 7.23土0.65 682土76 643土47 42. 1土3.25
403土11 327土19 348土36 5. 43:::tO. 29 506土43 477土17 31. 3土1.76 

1 

7C2r(p1p4n
〉
1 539土42 443土44 451:::t49 7.23土0.23 665:::t44 633:::t50 42.6土5.78

396土11 325:::t13 331土25 5.31土0.26 489土12 465土26 31. 2土2.67

control 596:::t44 531:::t61 482:::t71 7.01士0.70 717土66 636土57 40.1土9.21
397土21 354土39 320土35 4.66士0.18 478土33 457土26 26.6土5.41

3 

7C2KpMpm 
〉

573土39 500土46 483:::t67 6. 75:::tO. 71 702:::t51 660:::t51 42.6土5.27
406:::t24 353土23 342土43 4.64土0.39 496土24 466:::t30 30. 2:::t3. 99 

control 
662士48 548:::t93 542:::t69 7. 78:::tO. 95 758:::t38 743土46 53.8土4.11
400:::t21 329土37 327土36 4. 68:::tO. 33 458土12 449:::t14 32.5土2.12

7 

c72r(PWP1
〉
11 647:::t45 492:::t93 526:::t46 6.84土0.57 743:::t65 707土46 52.2土5.84

419:::t28 317土44 340士31 4.42士O.18 481 ~ 38 457:::t28 33.8士4.41

control 710土16 562:::t38 551:::t72 7.97士0.67 830土86 825:::t71 52.8土6.04
382土27 302土21 296土39 4.27士0.20 444土19 442:::t20 28.4土3.91

14 

7C2KpMpm 
〉

746:::t35 567士76 520:::t68 7.97土0.82 844:::t111 809土89 63.3土4.71
421土8 319土29 293土28 4.49土0.21 475土37 456土35 35.8土2.55

1) Absolute wt. 2) mg/100 g Body wt. 3) mean土S.D.
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毒性研究に用いるラットの性状に関する基礎的研究

I.生育場を異にする同系統ラットの成長発育における比較からみた

性状の研究，特に体重について

福森信隆*水尾昭江 * 市 川 久 次 *

小 林 博 義 *平賀興吾*

Fundamental Studies on Physiological Properties of Rats 

used in Toxicological Researches 

1. Comparison of Growth in the Same Strain Rats from Different 

Breeders with Special Reference to Body Weight Changes 

NOBUTAKA FUKUMOR1ヘAKIEM1ZUO*， H1SATSUGU 1CH1KAWAヘ
H1ROYOSH1 KOBAY ASHI* AND KOGO HIRAGA * 
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As one of studies on the physiological properties of rats used for toxicological researches， an inve-

'stigation was made on comparison of (a) the physiological properties of JCL・SDrats and those of 

SLC-SD rats， and (b) the reaction of JCL-SD rats and that of SLC-SD rats on treatment with dibu輔

tyl hydroxy toluene (BHT). Examinations were made on body weight， organ weight， hematological 
'and serum biochemical changes and morphological changes in both groups of rats， and following 

results were obtained. 1) 1n both groups of rats treated with BHT， one-half of male JCL-SD rats 

died during the experimental period， but none of SLC・SDrats died. 2) 1n both males and females， 
body weight of SLC-SD rats increased more than that of JCL-SD rats， but body weight gaiロ was

greater in JCL胸SDrats than in SLC-SD rats. 1n both groups of rats treated with BHT， body weight 
gain of JCL-SD rats was inhibited strongly in comparison with that of SLC・SDrats. 3) Weight of 

some organs in SLC-SD rats increased more than in JCL-SD rats cluring 2 weeks of examination， 

but growth rate of organ weight in JCL-SD rats was greater than that of SLC・SDrats. 1n both 

groups of rats treated with BHT， increasing rate of organ weight of JCL-SD rats was inhibitecl 

more than that of SLC幽SDrats. 4) No difference in properties of blood was found in both JCL・

SD and SLC-SD rats during the experimental period， in both groups of rats treatecl with BHT， 
properties of blood in JCL-SD rats were changed more than that in SLC圃SDrats. 5) 1n anatomical 

changes， internal hemorrhage in thymus， testis， and epidiclymis was seen in both groups of rats 

treated with BHT， and the changes were more severe in ]CL・SD than in SLC-SD rats. 6) 1n 

histological changes， beginning of spermatogenesis was seen in 4-week-old male SLC-SD rats and 

5司week-oldmale JCL-SD rats. 7) 1n histological changes， swelling and vacuolation in liver cells 
were seen in both groups of rats treated with BHT， ancl it was seen in SLC-SD earlier than in 

]CL-SD rats. These results suggest that the responses differ according to growth of the animals， 
ancl that response of the animals cliffer accorclring to the periocl of aclministration， ancl it is 

important to grasp the variation in growth of the animals in toxicological studies. 

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新市区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 
Tokyo， 160 Japan 

本1;万究は第I報~第N報で構成し，次の諸項の検索

を実施した.

1) 序論

2) 実験材料および実験方法

3) 一般症状観察および死亡率
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4) 体重

5) 飼料消費量，飼料摂取量，飼料効率

6) 剖検

7) I臓器重量

8) 細菌学的検査

の血液学的検査

10) 血清生化学的検査

11) 酵素組織化学的検査

12) 解剖，組織学的検査

13) 結論

上記， 1)-5)，8)を第 I報， 7) を第E報， 9) 

~ll) を第直報， 6)， 12)， 13)を第百報l乙記載した.

序論

毒性研究は，化学物質が生物体lこ与える影響を観察

し，種々の生体情報から総合的にその作用を把握する

必要がある.化学物質の生体作用を検索する上で，実

験動物は不可欠であり，その実験動物が試験研究の結

果に重要な役割を果している.

最近，所謂正常ラット l乙腎水腫，大腿筋出血等の多

発知見が観察され，その原因が動物生育場由来か，飼

育後の環境因子によるか明らかでない.またゑ不顕性

の遺伝因子が何んらかの刺激で顕性化し，後発的な他

国子と併合発症すると，その両者の区別が困難とな

る. 乙れらは毒性研究の実験結果を検索する上で好ま

しくない影響を与える.

本来，実験動.物は化学物質感受性の安定した再現性

と均一性を維持する必要があるが，起源，生育場の種

々の飼青環境因子の相違により必ず、しも満足する結果

を得ていない.

それらを考慮する乙とにより，毒性研究は実験動物

の性状変化を詳細に捉え，成長過程の推移を正確に観

察することが，化学物質の生物体l乙対する作用を検討

する際Jこ有意義な示唆を与える.

まTこ，研究目的1(:応じて動物種，系統差等を実験者

自らが適切に選択し，実験結果l乙動物体の具有する性

状をも考慮l乙加え検討する ζ とが理想的である.

それらの理由から，今回毒性研究l乙用いるラットの

性状に関する基礎的研究の一環色して，同一系であ

る JCL-SD系， SLC-SD系の生育場を異にする ba-

rrier幽system生育下のラットを用い，一定期間当研究

所内にて飼育観察し，両者の成長過程での性状変化を

多方面から比較検討した.飼育観察期間は成長初期で

の性状推移を重視する乙とから 5]~ とし，所謂正常動

物の性状観察と同時に化学物質を負荷して感受性をも

比較した畠

本実験により，毒性研究l乙使用する動物選択および

実験結果の評価に少なからぬ知見を得たので報告す

る.

1.緒日

実験動物における体重変動は，生物体の発育過程を

包括的l乙把握した現象で，その増減が個体内での生理

代謝機能変化に重要な指擦を提供する.また，飼料お

よび腸内菌分布が栄養要求lこ関与し，体重変動l乙直接

的影響を与える場合もある.かような観点から，本稿

で怯成長過樫における要因のうち，主として体重，飼

料，腸内菌分布を中心Jこ生育場を異にする JCL-SD系

〈以下J群と略す〉と SLC-SD系(以下S群と略す〉

ラγ トの経時的推移を比較検討した.

2. 実験材料および実験方法

異なる生育場育成の体重65g前後の 4j!m齢 specific

pathogen freeの JCL-SD系(昭和48年 9月17日~

19日出生〉と SLC-SD系(昭和48年 9月四日 -20日

出生〉のラットを用い， 1 ケ-ÿIC5~ず、つ乱数表で、

分け，日本クレア製の飼育用国型飼料 (CEーのおよ

び水道水を自由民摂取できるようにし，室温 25.
0

C土

10 C，温度50，%::t5.仇照明時間午前 9，時から午後 5

時とした環境下の一般飼育室にで飼育観察した.飼育

期間は， J群， S群とも飼育 1日， 1週， 2週， 5週

後の 4回l乙分けて検査に供し，また飼育1週後から同

時l民己当部でで、毒性試験を実施しているる.diぬbu叫Z成tyρr北1hyd出roxyf 

toluene C以下 BHTと略す〉 を1.5ヲ%もj諜農農-度で

混合し，普通飼料と同様lこ国型化したものを自由摂取

させた.

なお，下表のように実!抜群を分け，略号を記した.

X1 JCL-SD系 S LC-S D系

普通飼料ih弘司料普通飼料1|1B.FHMT7飼料

飼育 L日 0 ・3若手 0・S群

1・S群

飼育(317455l2日日日週週;周 ・1 群飼育 2・J群

〔52負-・荷荷J1-・41TT逓週群群〕〕z5 .・ S5 群群 f52負.・荷5S・-4UTT週E群杭〉) : 
飼育 5・1群

(負 l (負荷

各群とも雌雄各10匹(ただし 2・S， 2・S.T群

雄のみ 5~) とし，一般症状を毎日観察するとともに

飼育 5週群のみ 1日おきに体重を， ;mI 2回飼料消費量

を測定した. BHT負荷後，飼育3週目(飼育17日~

20日後， BI:IT負荷10日，..，，13日後〉と飼育 5週間(飼

育29日，...，32日後， BHT負荷22日.......25日後)，の 2田一
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定期間飼料のとぼし量をも測定し，平均させ 1日飼料

摂取量を求め，飼料消費量の変動との関係を調べると

ともに，とれらの期間の飼料効率を算出した.また，

全群とも入室時と屠殺時の体重を測定し，体重増加率

を得た.実験結果は可能なものKついて統計学的検討

を力日えた.

細菌学的検査

開腹後，すみやかに盲腸部を摘出し，滅菌シャーレ

l乙保存した.宮脇内容物l乙20倍量の滅菌希釈液 (KH2

P04 4.5 g， Na2HP04 6.0 g， agar 1. 0 g， sodium th. 

ioglycollate 0.5 g，精製水1，000ml， pH 7.0)を加え

て乳鉢で磨砕し， ζれを希釈原液とした. 乙の原液

の適当希釈液0.05mlを各選択培地l乙接種し，発育し

た集落数から盲腸内容物 1g当りの菌数(対数値〉を

算定した.選択培地，培養条件は下記l乙示したとおり

で， 前島ら 1)の方法lζ準じて行なった.同時に，内容

物も合めた盲腸重量をも測定した.なお，細菌学的検

査は飼育 1日後雌雄各5匹，飼育 2，lP]， 5j国後それぞ

れ各4~について検索を行なった.

Materials and method for the check 

of bacterial flora 

(Object) (Mec1ium) (Incubations， 370C) 

E71fEric DHL iatge (aEsr aiklt e aerobic，for bacten:a (Eiken) 20 hrs 
StJ・ettococci mannite salt aerobic， for 

Stath:ツlococci

Bacillus 

Fungi 

Lactoba仁illi

Bαcteroides 

Clostγidia 

3. 実験結果

1) 一般症状

agar (Eiken) 48hrs 
11 It 

SF agar 11 

potato c1extrose 11 

LBaS gaagra(rE(BikBeLn〉〉 anaerobic，for 

72 hrs 
modifi13e1d 0 NBGT 11 

oc1 agar 
NN agar 11 

全体l乙1.5%BHT添加!飼料(以下 BHT負

荷群と略す〉を除いて著明な差は認め難かった. BH  

T負荷群では， 添加飼料摂取後すでに報告2)したよう

に尿の赤変がみられ，下肢部被毛，尾花着色が認めら

れた.しかしながら， BHT負荷25日後では軽度の赤

変が認められたにすぎなかった.まTこ，るい痩著明で

被毛の光沢なく自発運動が抑制され，特l乙J群の飼育

5週BHT負荷群において全期間中雄5例，雌 1例が

死亡し，死亡前lζ度!苦および眼球蒼白，顕著な自発運

動抑制，歩行失調，伏臥，意識呼吸が観察され，口，

鼻，限除周囲J乙血痕が付着していた.

入室時， J， S群とも下痢軟便症状を呈し， J群で

は自発運動昂進，軽度の立毛かつやや疎開リ， S群では

動作緩慢がみられたが，翌日には下痢軟便症状は，少

例l乙認められたにすぎなかった.

飼育 2沼目頃，首周囲，肩甲部，前肢等l乙限局的脱

毛がJ群の飼育 2週BHT負荷群離に 3例， S群の飼

育 5J~BHT負荷群雌l乙 5 例， S群の飼育 5;lP]BHT

負荷群雄lこ2例観察されたが，時間経過とともに回復

した.

同じ頃，普通飼料飼育群(以下普通飼料群と略す)，

BHT負荷群の J群ラット尾周聞に凹凸の環状降起が

認められ，特l乙雄では多く約半数l乙みられたが，乙の

症状も時間経過につれ顕著でなくなった.

普通飼料群は他l乙特記すべき所見は認められなかっ

た.

2) 死亡時期および死亡率

途中死亡は，全期間でJ群の飼育 5週BHT負荷群

10例中雄氏 5例，同群雌l乙1例みられた (Table1). 

Table 1. The number of c1eaths anc1 mortality 

Dea th c1a te (c1ays) Mortality 
Group 

Breec1ing Loac1ing (%) 

21 13 

23 15 

5・J.T・8 28 20 50 

33 25 

34 26 

16 8 10 

3) 体重

全群の屠殺時の体重および体重増加率を Fig.1，

Table 1I f乙示した.

体重は，全群臨雄とも S群がJ群を上まわってお

り，体重増加率では逆を呈した.体重増加は，普通館

料群で J，S群を比較すると雌雄とも S群が優位であ

り，雌では時間経過につれあまり顕著ではなくなっ

た.普通飼料群lζ対する BHT負荷群雄は，飼育 2週

後でJ群の抑制がS群の抑制より強く認められた.雌

でも，飼育 2;~ ， 5jlP]後とも J群が強く抑制し，特l乙

2週後では著明な抑制を示した.

体重増加率は普通飼料群雄でJ群と S群吾比較する

と，飼育 1日， 1;lP]後まで両群lこ差を認めないが，飼
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育 2;1]1， 5週後では J群が有意に増加していた.雌で

は飼育 1日後，ほぼ同程度の増加率を示したが，時間

経過につれ有意に J群が高率を呈した.普通飼料群l乙

対する BHT負荷群雄は，飼育2週後， J群25，6%，

S群18.8%の抑制を示し，飼育5;1]1後でJ群， s群そ

れぞれ34.6%，29. 7%の抑制があり，ともに抑制率は

J群が強い傾向を示した.また雌では，飼育 2週後の

J群18.4%，S群7.4%，飼育5週後J群13.1%， S 

群9.4%の抑制率を示し， ともに J群の抑制が強く飼

育 2週後で著しかった.

成長過程を経時的に詳細l乙検討するため，飼育5週

群の発育曲線を Fig.2， Table ][ I乙示した.体重増

加率は，入室時を基準として Fig.3， Table lV I乙記

し，飼育 1週後を基準とした増加率を Fig.4， Table 

VI乙示した.

体重増加曲線は，普通飼料群雄で]， S群を比較す

ると， S群がJ群を上まわっており，成長につれやや

増加差が大きくなる傾向を示した.雄l乙対し雌では，

S群が優位であるが，その差は成長につれ，次第に接

近していた.普通飼料群応対する BHT負荷群雌雄と

も負荷時より体重増加抑制が著明であり，雄では J，

S群とも時間経過につれ抑制差が増大したが，雌では

負荷時強い抑制を呈し，その後，わずかに増加傾向が

みられ，普通飼料群との一定着を保持し続けた.

入室時基準の体重増加率曲線は，普通飼料群雄でJ

S群を比較すると，飼育3週後まで，ほぼ同程度の増

加傾向を呈したが，以後J群の増加率が次第に上まわ

った.雌はJ群が成長につれ S群より大きく増大し

た.普通飼料群l乙対する BHT負荷群は， J， S群雌

雄とも負荷時から顕著に抑制し，属殺時の抑制率はJ

群が大きかった.両曲線の推移は，時間経過につれ雄

で抑制率を大きくしたのに比べ雌はほぼ平行関係を保

j寺していた.

飼育 1;llQ後基準の体重増加率曲線は，普通飼料群雄

でJ，S群の差異は飼育3週後まで認められないが，

その後次第に差を大きくした.雌は J群がS群を上ま

わり，飼育2;直後から著明な差が認められた.普通飼

料群i乙対する BHT負荷群雄は， J， S群とも抑制が

著しく飼育5週後でJ群30.6弘 S群28.1%の抑制率

を呈した.雌では，雄ほど強い抑制を認めず，普通飼

料群とほぼ平行的増加傾向を示し， 5週後の抑制率は

J群9.1%，S 群6.5~らであった.飼育 1 週後町までの増

加率は， J， S群lζ著しい差異を認めなかったが，入

室時雌で雨群l乙有意な差がみられた.

4) 飼料消費量，餌料摂取量，伺料効率

本実験では，飼料消費量と飼料摂取量(消費量から

乙ぼし量を減じた量〉を区別し，飼料効率は飼料摂取

量から求めた.

飼育5週群の飼料消費量変動を 1日平均量として，

Fig.5， TableVI I乙示した.

普通飼料群は， J， S群とも間程度の消費量増加を

認め，雌l乙比べ雄の消費量が上まわっていた.普通飼

料群l乙対する BHT負荷群は， J， S群雌雄とも摂取

後減少がみられBHT負荷1週後で激増し，以後次第

に普通飼料群とほぼ同傾向を示した.

飼料消費量を体重比で換算し， Fig. 6， Table VII乙

示した.

普通飼料群のJ， S群を比較すると，雌雄とも全期

間を通じ J群がやや上まわっており，飼育初期では差

が大きく漸次両群とも同程度の傾向を示した.一方，

BHT負荷群は添加飼料摂取後J， S群雌雄とも一時

的l乙減少レたが，その後増加著明で飼育 4;~後になり

普通飼料群と同傾向を認めた.また， J群のBHT負

荷群雄の体重比飼料消費量は，負荷2;llQ後まで著しい

増加がみられた.

Table V1Iは，成長過程での一定期日の体重，飼料，

飼料効率を比較したもので，飼料は摂取量で表わし，

飼料効率を求めた.

飼育 3週目(飼育17日-20日後〉雄の飼料摂取量

は， J， S群ともそれぞれ普通飼料群と BHT負荷群

に差が認められないが， J群より S群がやや上まわっ

ていた.体重比摂取量は， J， S群のBHT負荷群と

も増加しており， J， S群聞に差はみられなかった.

飼料効率は，普通飼料群でJ， S群を比較すると S群

が効率よく，しかしながら BHT負荷群は普通飼料群

に比べ抑制がみられたがJ， S群では差が認められな

カ〉った.

飼育3週目雌の飼料摂取量は，普通飼料群でJ，S 

群の差異を認めないが， BHT負荷群でJ， S群とも

増加し，特l乙S群が大きかった.体重比摂取量では，

BHT負荷群がJ， S群とも明らかに増加し，飼料効

率はJ群がS群l乙比べ，普通飼料群， BHT負荷群と

も高かった.

飼育5週目(飼育29日---32日後〉雄の飼料摂取量

は，普通伺料群， BHT負荷群とも J，S群lζ差を認

めないが， J， S群とも BHT負荷群が，わずかに減

少し，体重比摂取量では，逆l乙BHT負荷群が普通飼

料群l乙比べ増加を示した.飼料効率は， J， S群とも

BHT負荷群が普通飼料群l乙比べ減少し， J群では激

減した.
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飼育5;lII1目雌の飼料摂取量は，全群ともほぼ同量摂

取しており，体重比摂取量では， J， S群問l乙差はな

くともにBHT負荷群が軽度の増加を示した.飼料効

率は，著しい変動がみられず，しかしながら S群の普

通飼料群にわず、かな減少を認めたにすぎなかった.

5) 細菌学的検査

官腸内容物の細菌学的検査の成績を Table閣に示し

た.

盲腸内細菌叢の検索で，FunpJ， Closte7封切はい

ずれも検出きれなかった.また.Enteric bacte7なは

rColif01・m の他~c. Proteus， Klebsiella が一部検出さ

れたが，例数が少ないため Colゲormのみ示した.普

通飼料群のJ， S群を比較すると ，Lactob山 :illi，St-

.aphylococci は飼育 1日後でJ群より S群にわずかに

多く検出されたが，雌雄差はみられなかった.Bacte-

roidesは， J， S群とも飼育 2;1m， 5;[!!l後で、増加i頃向

を示した.また Staρhylococci・は， J群iこ検出きれな

い例が多く，飼育 5週後でもその傾向がみられた.

BHT負荷群の影響は，普通飼育群に比べ雌雄とも

tColiforms， Bacte7崎oidesのグラム陰性梓菌が増加し，

Staμ'lylococci， Stl・φtococciのグラム陽性球菌が減少

する傾向がみられた.Coliforl7ls， Bacteroidesとも J，

S群で著明な差異を認めないが，Bacteroidesは飼育

5週後のBHT負荷群で、増加がみられた. なお Sta-

phylococci， Strejうtococci はともにJ， S群間で差異

を認めなかった.盲腸の体重lこ対する重量比(内容物

を合む〉は，普通飼料群， BHT負荷群ともJ， S群

で差を認めないが，飼育 2週後でBHT負荷群の重量

がやや減少し，その後飼育5週で増加する傾向を示す

のもあった.なお性差は認められなかった.

4. 小括および考察

本報では，毒性研究l乙汎用されるラットの成長発育

過程における種々の性状変化について異なる生育場動

物で比較し，その経時的推移を検索した.異なる餌育

環境条件下での成長の比較汽 異なる系での成長発育

を比較した報告はみられるが，生育場を異lこした同一

系ラットを同一環境下で飼育し，動物の性状と生育場

段階の両者を関連づけた報告は皆無である.

入室時，体重は雌雄とも S群がJ群をやや全体i乙上

まわっており，運動性の相違も認められた. S群は昭

和48年9月19臼.--20日出生， J群は昭和48年9月17日

-19日出生と誕生l乙若干ずれがあるが， S群の体重が

上まわっている乙とは，離乳時期，飼料，他の生育環

-境等の相違によるのか，それぞれの動物の本質的な性

-~*か，生育場iこおりる抽出基準の作為的差異か明らか

でない.入室時の体重から， ]， S群の比較は困難で

あり，また重大な意味も有しないと考える.

一般症状観察で入室時， J， S群とも下痢軟便症状

を呈し両群lこ運動性の差異が認められた乙とは，動物

輸送の所要時間，振動，空調等の輸送環境によると推

察される.事実，下痢軟便症状は翌日l乙軽減していた

ζとから， J， S群の入室後の環境適応性の差異は認

め難いと思われる. ~.司育 2;m 自に脱毛と尾の環状隆起

がみられ，前者はBHT負荷群iこ，後者は J群のみ呈

したのは甚だ興味ある.脱毛は， J， S群とも BHT

負荷群にみられたことから， BHTの刺激!こより誘発

されたと考えられるが明らかでない.また，尾の外観

変化は寄生害虫等発見されず，散発的であるため J群

特有に具有する性状ではないかと思われる.ともに，

成長につれ症状の回復がみられたことから推定する

と，成長過程での発育段階に関与するー徴候と考えら

れる. BHT負荷動物は， J群で雄 5例，雌 1例が死

亡し，死亡前に皮膚，耳殻，眼球蒼白，自発運動抑制，

伏臥体位，意識呼吸が観察され，床敷lこはほとんどみ

られなかったが動物の口，鼻， or~険周囲 lこ血液の付着

が認められた.しかしながら， S群では死亡例を認め

ず，これらの症状も顕著でなかった. 乙れは明らかに

J， S群間l乙薬物反応性の差異があり，種々要因の終

局的現象として死亡率の差を導いたのであろう.

体重増加は，普通飼料群のJ， S群を比較すると S

群が上まわっており，雄では成長につれてやや増加差

が大となり，雌では逆を呈していたが，ほほ両群とも

平行的関係であった.体重増加率は，普通飼料群雄で

飼育初期のJ， S群iこ問傾向の増加工与を認めたが，雌

雄とも J群が上まわっており，特l乙批{[では増加率差が

次第i乙大きくなった.体重増加率は，比較基準体重と

発育曲線の傾きに影響され，絶対重量が上まわってい

ても一定期間内で、の増加率を検索すると，明らかに J 

群が優位を示すため，体重l乙関する成長率推移はJ群

が大きいと推察される.普通飼料群lこ対する BHT負

荷群のJ， S群を比較すると，ともに強く体重増加，

体重増加率を抑制した.体重増加は，雄でJ， S群J乙

著しい抑制差はみられないが，雌は J群の抑制が強か

った.体重増加率で示すと，より明確になり雌雄とも

BHT負荷群の抑制率は J群が強い ζ とから， J群が

強い反応性を有していると思われる.

飼料摂取と体重変動との関係を明らかにするため，

一定期日内で測定を試みた.普通飼料群でJ. S群を

比較すると，雄は 3;呂田(飼育17日-20日後〉でS群

が飼料効率がよく，乙れは乙の区間での体重増加に基
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く可能性を示唆していた.しかしながら， 5 jgj目〈飼

育29 日 ~32日後〉では J 群の飼料効率がわずかで、はあ

るがよく，雌においては両区間とも J群の飼料効率が

良であった.ζれは，成長l乙関する体重増加率曲線の

傾向と一致すると思われる.また，普通飼料群l乙対す

るBHT負荷群のJ， S群を比較すると，雄では 3週

目，5;;m白とも BHT負荷群の間半;1効率が普通飼料群

に比べ悪く， 3週目ではJ， S群ともほぼ同程度であ

るが，特に 5週日では J群が強い抑制を示した.乙れ

に対し雌の飼料効率は， 3週目の J群でBHT負荷群

が普通飼料群より効率がよかったが， S群では低下し

5 jm]目では大差を認めなかった.飼料効率で、性差につ

いて言及すると，普通飼料群ではJ， S群とも雄が優

位であり， BHT負荷時の反応は雄が何れも抑制する

のに対し，雌は顕著でなく逆に増加する群もみられ

た.体重比摂取量で、表わすと，普通飼料群ではJ， S 

群雌雄とも大差なく， BHT負荷群が体重の割l乙飼料

を多量化摂取していた.乙れは飼料摂取量よりも体重

抑制に起因しており，飼料効率と密接な関係があると

思われる.乙れらの知見から体重変動と飼料摂取の関

係は，普通飼料群でS群雄 3週間が飼料効率よく， 5 

jm目および雌では J群の成長発育がよい ζとを推察で

きる. BHT負荷の影響は，臨でJ群3週間を除いて

大差なく，雄はJ， S群とも飼料効率低下し，特l乙3

週目でS群， 5週目でJ群のBHT負荷!こ対し強い抑

制率をみせた.

飼料消費量の変動は，一定環境下で、の動物のi害好，

習性の特徴をも加味したものである.普通飼料群で

は， J， S群雌雄ともほぼ同量の消費がみられたが，

体重比消費量では， J群が飼育初期において多く消費

していた. BHT負荷群は，負荷後一時的lζ消費量が

低下し，その後 2週間消費量の増加がみられた.乙れ

らの変動のうちBHT負荷群の一時的低下は，普通飼

料から BHT添加飼料l乙交換したためのfI番好Aをも加味

した生理的欲求Jζ起因すると思われ，また消費量増加

はほとんど ζぼし量によるととから，動物の探索行動

の影響とみられる.そしてJ， S群聞に質的変動差異

はみられず，次第l乙普通飼料群と同程度の消費量を示

して，順応化のー現象と解される.

腸内細菌叢は宿主と密接に関係し， 主に vitamin

B群ペ Kの合成5¥ 感染防禦等有用な役割を司どる.

乙れらの細菌叢の変化で，StaplザlococciとLactoba-

Cl・lliは雌雄とも S群l乙比べJ群でわずかに少ない傾

向がみられたが，菌種，菌数とも大差を認め~Jffi く
場由来か明らかでない.また， BHT負荷群でグラム

陰性梓菌の増力~I，グラム陽性球菌の減少，盲腸重量の

軽度な変動が認められたが， J， S群聞の差異はほと

んどないと思われる.

以上の観点から， J， S群間の成長初期における発

育の相違および差異をより著明l乙顕性化させるためB

HT負荷を行ない，それらの反応性差異について検討

した.普通飼料群は生理的状態での比較であり，成長

発育児関して得た統括的知見は，程度の差はあれ， 4 

-9週齢でj峰雄ともに J群の成長発育が旺盛であると

推測される.しかしながら，雄では飼育初期で顕著で

なかったととから， S群の発育がJ群より早期であり

経時的差異が想定される.それらはBHT負荷時の抑

制の強古からも明らかである.また， J群l乙特発した

尾の外観変化は発育l乙関与していると思われる.一般

に，ラットの Wistar系l乙比べSD系の発育が活発で

大型化していることは，周知の事実である.本実験が

示す同一SD系ラットでの若干の発育差異は，甚だ興

味あり一考を要するものと思われる.

毒性研究で化学物質の作用およびその発現機序を解

明するにあたり，ラヲト，マウス等の小動物を使用す

る乙とが多い.とれら小動物を屠殺せずに外観的手法

により動物個体の変動を把握し，継続的観察を行な

い，およそ生体l乙対する物質の影響を推察することが

必要で、ある.本報では，かような外観的手法を一般症

状，体重変動，飼料要求，死亡率等について論じた.

特l乙全体としての個体を注視した時，毒性発現が成長

発育i乙及ぼす影響は大きい.一般に幼若動物は成熟動

物l乙比べ，化学物質感受性が高いといわれている乙と

から， J群， S群の反応性の差異は，生育場由来の本

質的な特徴より，成長発育のわずかな時期的相違によ

る可能性が示唆される.さらに成熟期前から化学物質

を連続投与した時，動物体の内的発育l乙及ぼす影響は

大きく，それ故成熟期の差異が異なる反応性をもたら

したのであろう.したがって単に生育場由来の感受性

の相違と考えられるには，成長発育と化学物質の適用

時期についてさらに詳細に検索する必要性があると思

わ~1，る.

成長発育を(国体変動の重要な指標とした時，性成熟

とともに諸器官の発達をも考慮しなければならない.

ラヅトは生後約 3週で離乳し，その間i乙諸器官の発達

はほぼ完成する.それ故，毒性研究l乙用いるラットの

場合，特lこ1生成熟の差異が問題になるであろう.

成長過程の推移は，主l乙発育曲線および体重増加率

曲線で示される.成長発育の目安は何で言及され，各

曲線は何を意味するのか.今回の実験でも明らかなよ
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うに，発青山線と体重単加率曲線の優位群は一致して

いない.したがって，成長発育の比較は両曲線から検

討せねばならず，単l乙発育曲線の[頃きで成長発育の大

小を視覚的lζ決定することは悶雑である.たとえば，

絶対重量で示されている発育曲線が明らかに下まわっ

ている J群で，体重増加率曲線を描くと J群が上まわ

り，特l乙雌のほぼ平行関係と思われる発育曲線で、は，

増加率の差がJ， S群閣で顕著に表現されている.そ

のため，発育曲線の微細な変化が体重増加率の推移l乙

大きく関与すると考えられる.また体重増加Z与を同程

度保持するためには，発育曲線の差が次第に広がる傾

向が必要である.発育曲線を検討するにあたり，比較

する 2曲線の傾きと同時に，基準点の数値をも考慮

し，その数値の大小で、はなく数値聞の差が増加率曲線

を決定する ζ とを忘れてはならない. Fig. 3， Fig. 4 

は基準点の 1週間の差であるが，それらの増加率曲線

の推移を比べると明らかに異なる印象を与えるであろ

う.かように増加率等を算定する時，基準点の決定意

義を明確にし，経時的推移をも考慮する必要がある.

勿論，飼料摂取量の測定が飼料効率を算出する上で

重要であり，効率の依存が体重増加によるか，飼料摂

取に基づくか検索することも，成長発育を論ずる際l乙

大切である.

加Î~ì告に伴い，器官本来の増加で、なく，脂肪沈着傾向

からも成長発育を捉え，臓器重量等との関連を明らか

にするとともに，体重のみの指限にとらわれず，動物

の体表面積から成長発育を検索することも今後の課題

であろう.

成長発育を身近な見地より述べたが，動物個体の全

体的反応、としての重要性を一層認識すると同時1[.，一

椴症状，体重変動，飼料効率等から有機的な観察が必

要である.

さらに毒性研究を実施する際問題になるのは，化学

物質感受性の優劣である.生体反応の再現性と均一性

を重視する毒性研究s)では， 本実験の如く，ほぼ同!J1il

齢の同一系動物を同一環境下で飼育したにもかかわら

ず， BHT負荷群l乙J， S群問で死亡例の差が顕著に

認められたことは，動物!習の成長発育変動の差による

と示唆されるが，重大な意味を含蓄させている ζ とと

確信する.

今後，生育場から移動後の環境適応の相違，化学物

質の適用時期，種々の負荷試験での反応性の差異をも

比較検討し，最良の生体反応の再現性，均一性を得る

ために実験動物，化学物質の適用時期等を考!怠する乙

とを余儀なくされるだろう.また，個体差1[.;)[11難い

必然性を有する生物実験において，実験結果の評価を

厳格lζ注視せねばならないと忠われる.
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5・s 10 

土4.2，1 土5.75 土 6.96 土 8.12 土 9.41 土11.12 土13.40 土15.26 土19.27 土20.76 土22.50 土23.57 土26.15 土28.09 土29.29 土31.28 土31.42 土32.2tl 土34.15

76.1 86.6 103.t1 115.'1 13:3.8 132.2 136.1 144.2 157.8 167.3 179.9 185.'1 196.4 203.4 211.5 218.9 228.2 237.7 237.8 
5・s・1 1り

ゴニ白1.31 土 5.1-1 土 6.63 土11.07 土10.87 土10.69 土10.52 土11.79 土11.2日 土13.38 土1-1.70 土17.68 :iニ16.6.1 土17.87 土19.20 土20.43 土19.07 土Z1.82 土29.日7

50.6 60.7 73.6 83.5 日7.4 110.9 121.7 126.2 139.9 14-1.3 150.1 153.5 159.4 165.0 172.1 176.4 182.4 187.0 195.6 

5・J 10 

土3.80 土 2.98 土 3.56 土 3.56 土 3.86 土 5.06 土 5.71 土 7.19 土 6.95 土 i.03 土 8.17 土 7.45 土 8.53 土 7.63 土 7.72 土 8.22 土10.73 土 9.35 土10.39

51.8 60.6 72.3 82.8 95.7 95.8 96.1 106.0 111.9 114.6 126.4 129.7 136.5 141.0 151.6 156.3 164.3 167.3 174.0 

5・J'T lか→ 9
Q) 

土2.28 土1.42 土 3.1¥l土 2.85 土 3.12 土 4.84 土 4.25 土-1.80 土 5.¥)4 土 7.61 土 7.22 土 8.¥)8 土10.'l6 土 8.81 土10.61 土 9.96 土10.55 土10.65 土 8.73
ru 

E 
Q) 

68.2 80.0 93.6 1U7.1 119.2 130.9 140.0 146.6 151.2 158.9 164.0 166.6 17Z.8 180.7 186.5 1日0.:2 1日S.O 199.9 206.4 Lん

5'S 10 

土4.21 土 5.29 土 5.36 土 6.74 土 7.84 土 9.10 土 9.56 土12.27 土13.55 土14.30 土13.50 土13.55 土14.47 土16.72 ::1::15.40 土14.41 土17.60 土14.29 土17.85

71.0 82.1 95.9 108.7 120.2 119.4 123.0 130.0 141.1 147.3 157.0 158.4 164.6 172.6 173_3 177 _9- 183.7 190.0 194.5 

5・S.T 10 

ゴニ3.91 土 S.02 土 S.2t} S. G~) 土 5.9[} 土 S.7:) 土 7.22 日1:;士官.SS こlこ10.17 土12.27 :iニ11.22 二11.37 土12.22 土12.65 土13.52 土11.8.1 土11.68 土12.7:;

a) mean(g) 

:tS.D. 

Table 1II. 
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Changes of body weight gain as compared with initial body weight 

No. of D a y S 

Group 
7 9 11 13 15 17 19 21 23 25 L:7 29 31 33 35 rats 。 1 3 5 

a) 

100 116.8 139.6 161.5 186.4 211.3 234.4 259.1 283.1 299.0 323.1 332.0 363.1 384.9 412.3 434.1 450.1 476.0 495.8 

5.J 10 

士 2.81 土 5.16 土 6.44 土 9.14 土 9.25 土11.88 土14.17 土16.63 土19.82 士23.35 土21.10 士22.61 土2!i.43 土28.01 土29.37 土28.78 土:14.62 土34.39

100 116.8 138.4 162.8 181.0 183.5 192.8 200.0 208.7 223.6 239.3 247.4 259.0 277.7 292.2 311.4 325.3 327.1 :124.:1 

5・J.T 10→5 

'" 土 2.70 土 4.08 土 4.83 土12.25 土10.42 土12.87 士 5.70 士10.03 土10.00 士11.58 土12.65 土14.22 土16.22 土21.0S 土21.66 士21.43 土19.57 士20.89
{ 

吋

λ 日

100 111.5 135.6 157.7 179.3 203.6 225.6 243.3 265.3 285.5 307.9 328.1 345.8 364.8 381.0 396.7 406.0 427.6 445.5 

5'S 10 

土 2.37 土 4.21 土 6.38 士 1.日D 土11.2日土13.27 土15.20 土19.40 土20.4!i士22.29 土23.89 土26..'l0 土28.20 土29..13 土31.37 土31.86 土31.44 土3.1.22

100 113.7 135.8 151.8 175.7 173.6 178.9 189.5 207.4 210.8 23日.4 243.6 258.1 267.2 278.0 287.7 299.8 312.2 313.2 

5.S.T 10 

土 4.17 土 S.43 土13.日1 土10.90 土10.98 土12.69 土14.46 土I:'l.円5 土1:;.20 土1".19 土20.88 土18.68 土20.16 土23.62 士24.77 士21.42 土24.29 土42.27

100 120.1 145.8 165.5 193.2 210.0 241.S 250.2 277.6 286.3 298.2 3M.8 316.7 327.8 342.1 350.4 362.6 371.6 388.8 

5'.J 10 

土 4.06 土 6.77 土 9.:15 土];-).:)2 土1.1.8:1土18.22 土17.5:l 土22.22 土21.56 土28.46 土27.02 土31.49 土29.81 土31.00 土:n.05 土38.49 土36.09 土39.50

100 116.9 139.5 160.0 18.1.8 185.0 185.6 204.7 216.0 222.6 245.5 2:;2.1 2M.9 273.日 294.6 30.4.0 319.2 325.2 338.0 

5・.J.T 1か→日
<1J 

土 3.20 土 6.37 土 6.83 土日.78 土 8.95 士10.96 土11.65 土12.64 土16.03 土19.52 土18.80 土22.4日土10.51 土27.86 土27.16 土29.:15 土27.37 土27.57[ 

C言

= 戸

Q) 100 117.3 137.4 157.1 171.8 192.0 205.3 214.8 221.6 232.8 2，10.日 244.2 253.4 264.7 273.日 279.1 2il5.9 293.2 302.7 
~ 

5・S 10 

土 4.31 土 4.19 土 5.54 土 6.00 土 7.90 土 9.26 士10.08 土12.99 土12.38 二七 1~ .97 土12.33 土15.60 土14.84 土17.23 土17.59 土18.92 土14.43 土19.21

100 115.6 135.1 153.1 169.3 168.2 173.4 183.1 198.7 207.5 221.2 223.2 232.2 243.4 24.4.5 251.0 259.2 267.0 274.3 

;j.S.T 10 

土 3.81 土 2.70 土 3.79 土 3.90 土 4.30 土 8.69 土10.13 土 8.47 土10.48 土13.69 土13.85 土16.83 土17.89 土19.50 ま20.28 土18.71 土16.65 土19.22

a) mean oの
土S.D.

Table N. 
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Changes of body weight gain as compared wIth 1 week body weight 

No. of D a y S 
Group 

rats 11 13 15 17 19 21 23 25 27 29 31 33 35 

53.7 a7 62.7 74.9 86.7 100 113.4 125.7 139.0 151.8 160.3 173.2 178.2 194.8 206.4 221.1 232.8 241.4 255.3 265.9 

5・J 10 

土2.62 土 2.22 土1.29 土1.21 土1.78 土 2.23 土 3.31 土 4.29 土 6.16 土 7.41 土 9.65 土 9.21 土 9.86 土 9.80 土10.53 土11.む9 土12.06 土12.00

55.4 61.8 76.7 90.2 100 101.5 106.5 110.8 115.5 123.8 132.6 136.4 1-14.9 155.3 163.1 171.7 179.5 180.5 183.7 

5・J.1' 1(}→5 

'" 土3.80 土 4.60 土 5.24 土 5.0'1 土 4.40 土1.99 土 6.42 土 5.，101 土 7.65 土日 32 土12.60 土10.21 土10.65 土10.05 土10.98 土12.88 土12.67 土14.83
ー

'" 
~ 55.8 62.2 75.6 87.9 100 113.1 125.0 135.5 147.7 159.0 171.5 182.7 192.5 203.2 212.2 220.9 226.1 238.1 248.1 

5・5 10 

土2.40 土 2.04 土1.27 土1.10 土 2.11 土 3.17 土 3.70 土 5.31 土 5.59 土 6.42 土 6.86 土 8.69 土 9.62 土 9.83 土11.26 土11.02 土10.44 土11.50

57.1 M.8 77.4 86.2 100 98.8 101. 7 107.8 118.0 125.1 134.4 138.5 146.7 152.0 158.1 163.7 170.6 178.1 178.4 

5・S.1' 10 

土3.85 土2.07 土 3.29 土 4.76 土1.61 土 2.90 土 3.68 土 3.11 土 4.06 土 3.03 土 5.75 土 5.90 土 5.90 土 8.02 土 9.9¥) 士 8.30 土16.74 土22.74

51.9 62.3 75.5 85.7 100 113.8 124.9 129.5 143.6 148.1 154.1 157.5 165.8 169.4 176.8 181.1 187.3 192.1 200.9 

5・J 10 

土3.64 土 2.90 土 2.41 1: 1.27 土1.08 土1.96 土 4.58 土 3.13 土 4.16 土 6.40 土 4.19 土11.70 土 5.69 土 7.64 土 6.57 土 9.72 土 8.82 土11.04

54.2 63.3 75.5 86.5 100 100.0 100.3 110.7 116.8 120.1 132.6 136.1 143.3 148.0 159.1 164.0 172.4 175.5 182.6 

5・J.1' 10→9 
ω 

一 土2.58 土 2.08 土 2.90 土1.50 土 2.59 土 2.02 土 3.09 土 4.11 土 4.96 土 6.09 土 8.62 土10.97 土 9.41 土11.47 土10.53 土10.75 土11.02 土10.18

'" 戸口

。
57.2 67.1 78.6 89.8 100 109.8 117.'1 122.9 126.7 133.2 137.0 139.7 14'1.9 151.5 156.5 15日.7 1(i3.6 167.8 173.2 

Ii-< 
5・s 10 

土1.97 土1.94 土1.77 土 2.39 土 2.65 土 3.80 土 4.75 土 6.45 土 6.41 :l: 7.89 土 6.60 土 8.77 土 8.25 土 9.79 土 9.42 土10.98 土 9.01 ごと11.68

59.0 68.2 79.7 90.4 100 99.3 102.3 103.0 117.3 122.4 130.5 131. 7 137.0 143ぷ 144.2 148.1 152.9 158.1 161.9 

5'S.1' 10 

士1.35 土1.65 土 1..1" 1. 78 2.~:Z ゴ:::3.32 土 ，1.117 土 3.:~2 土 4.22 土 6.4G 土 6.58 こと 8.33 土 9.08 土 9.73 土10.09 土 9.28 土 7.82 土 0.12 

Table V. 

Statistical consideration is shown in Table IX. a) mean oの
土S.D.
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Table VI. Changes of food consumption and relative food consumption 

Group No.of Days 
rats 1 5 6 13 17 21 25 29 33 

9.7a) 15.6 17.0 19.8 19.8 22.3 24.7 24.4 24.0 
5 • J 10 

13.3 15.4 12.8 12.2 10.6 10.7 10.2 9.0 8.0 

10.2 15.6 10. 1 29.0 34.4 27.2 22.1 21. 2 17.8 
5・1・T 10→5 

冨dE甘J 

13.4 14.8 8.5 22.4 23.7 17.1 12.2 10.8 8.6 

7.9 16.5 17.4 21.1 22.9 23.6 22.8 24.1 25. 7 
5 • S 10 

9.2 13.6 11.1 11. 3 10.4 9.3 8.1 7.9 7.8 

9.3 16.3 7.9 29.9 28.2 23.4 21. 9 22.6 22.7 
5 • S • T 10 

10.7 14.1 5.9 20.7 16.8 12.6 10.7 10.3 9.5 

8.3 12.9 14.1 15.5 15.7 15.3 16.5 16.3 17.1 
5・J 10 

13.6 15・4 12.7 12.2 10.8 9.9 10.0 9.2 9.1 

8.2 12.1 9.4 22.5 20.7 18.7 16.8 16.7 16.9 
5 • J • T 10→9 

JK5 ω 2 4 

13.5 14.6 9.8 21. 2 18.0 14.4 11. 9 10.6 10.1 

7.3 13.3 14.0 14.4 15.2 15.1 16.6 16.9 16.9 
5 • S 10 

9.1 12.4 10.7 9.8 9.5 9.0 9. 1 8.8 8.4 

7.0 13.1 9.1 25.0 27.9 20.1 19.'6 19.9 18.9 
5 • S • T 10 

8.5 12.0 7.6 19.2 18.9 12.6 11.3 11.1 9.9 

a) mean comumpt!onlgk竺/day
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Relationship among body weight， body weight gain and food intake 

Body wt. (g) B叫 wt伊引 Foodintake Food intake 
17 days-20 days 29 days-32 days 

No. of (持) ratjday(g) 100g B. W.jday(g) 
Group rats Gained Food Foou d Gained Food Food 

Initial 17days 29 days 17days 29days I 17days 29 days 17days 29days (g〉1takeeff.cし. B W.(gY -Iltake eff.c. 
B. W. (g) Ht~)" ~;u(%) (g) cy (9の

62.4a) 186.4 270.6 299.0 434.1 
5 • J 10 17.9 21.1 9.6 7.8 20. 7 71. 6 28.9 26.1 84.4 30.9 

士2.67 土11.73 :t 16.74 土19.82土29.37

64.7 144.6 195.7 223.6 311.4 
5 • J . T 10→7 17.5 18.1 12.1 9.2 14.2 70.0 20.2 10.3 72.4 14.2 

土5.81 :t 12. 21 :t 13. 11 土10.00土21.66 

冨dC古J 

76.6 218.8 304.0 285.5 396.7 
5・s 10 20.7 21. 2 9.4 6.9 32.6 82.8 39.3 23.7 84.8 27.9 

土4.24 土20.76 土31.28土20.45土31.37 

76.1 167.3 218.9 219.8 287.7 
5 • S • T 10 21. 9 18.7 13.0 8.5 18.1 87.6 20.6 18.8 74.8 25.1 

土4.31 土13.38 土20.43土15.29土24.77

50.6 144.3 176.4 286.3 350.4 
5 • J 10 13.5 14.5 9.3 8.2 9.2 54.0 17.0 10.6 58.0 18.2 

こと3.80 土7.03 土8.22土21.56土31.05 

51. 8 114.6 156.3 222.6 304.0 
5・J. T 10→9 15.1 14.9 13.1 9.5 15.1 60.4 25.0 11. 0 59.6 18.4 

-bω E門口ω h S 

土2.28 土7.61 土9.96 土16.03土27.16 

68.2 158.9 190.2 232.8 279.1 
5 • S 10 13.8 15.0 8.6 7.8 7.7 55.2 13.9 9. 7 60.0 16.1 

土4.21 :t 14.30 土14.41 土12.38土17.59

70.0 147.3 177.9 207.5 251. 0 
5.S.T 10 22.9 16.0 15.5 8.9 11.1 91. 6 12.1 12.1 64.0 18.9 

土3.94 土10.17 士13.52土10.48土20.28

一、一司』唱・--ゐ

a) mean 

土S.D.
Statistical consideration is shown in Table IX. 

Table 刊.
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Table ViIf . Bacterial flora of the cecal contents 

Group ! 恥叩p凶n山l副1弘ght北B…tgU. /W1 口叩01g司.1 正凸ω01ゲρoωP円，附1IS I StreptococCil ~叫C白1PhYIOCO-1 Bacillus ¥ LaClObaCillil 

O. J 1.7土0.6a
) 6.9ごと1.1 4.9:1:0.3 4.0:1:0.6 4日ぇ I8社 0.4 I 7.9:1:6.0 

O.S 2.6:1:0.7 6.7+1. 7 4.9土0.7 4.3土O.7 4.4土0.5 1 9.2:1:0.4 1 7.5:1:0.2 

2・s I 4 !1. 8士0.7 I 6. 4c!c0. 5 I 4.3士0.4 1 3.5士0ベ4山 0:1:0.3 [ 

3.8土o.3(3)1 3. 3 (1)1 4. 3土0.2 1 9.1:1:0.4 1 8.8::1=0.5 

2. S 1 4 12.3土0.6 I 5.1土1.2 4.3土0.7 1 5.2土1.0 1 4.1土0.9 I 9.3:1:0.1 1 8.2土0.2

4.3土O.7 3.9:1:0.5 1 4.1:1:0.2 ! 8.9:1:0.4 I 8.5こな0.3

5・J 4 11. 7土0.2 1 6.2:1:0.4 4.7:1:0.5 5.4:1:0.5 8.5土0.3

5 ・J .TI 4 12.3:1:0.7 1 6.8ごと0.9 4.4+0.7 3.9:1:0.2 5.3土0.2 1 8.6:1:0.6 9.1土0.4

6.1土0.6(3) 5.0士0.7 5.2土0.7 4.9:1:0.6 9.3:1:0.1 7.9+0.4 

5 . S • T 1 4 12. 4士0.6 7.4土1.3 4.5土0.5 3.9:1:0.7 4.4:1:1. 2 8.6土0.3 9.2:1:0.4 

0・J

1 : 1:印

6.8:1:0.7 4.8:1:0.3 3.2土0.0(2) 4.5土0.5 8.5士0.3 7.9士0.5

0・s 5 11. 7土0.2 6.3土1.2ω1 5.1::1:0.6 4.2土0.1 4.0::1:0.4 9.1ート0.3 7.5:1:0.2 

2・J 1 4 2.0土0.8 6.1::1:0.5 3.7::1:0.9 く4x10-2巴〉 5.2土0.6 9. 1土0.2 8. 7土O.1 

2・J.T[ 4 1. 7::1:0. 4 6.9土1.0 3.9::1:0.0 <4X10-2 4.5土0.6 9.0土0.3 8.7ートOA

2・S I 4 11. 8土O.3 5.9::1:0.7 5.3::1:0.9 4. 1士0.7 4.0土O.3 8. 9士O.3 8.3+0.1 

2・5・T! 4 12.4:1:0.3 5.5土0.5(3)[ 4.0::1:0.6(2)[ 4.0::1:0.6(3)[ 4.3土0.3 9.3:1:0.2 i 8.8:1:0.1 

苦d戸ロE |1 55 J 1 a 

4 [1. 9土0.4 6.3:1:0.2 5.0土0.3 3.8 (1)1 5.3土0.1 8.5:1:0.6 I 8.5土0.8

3.2土1.1 7.4:1:0.8 4.5::1:0.3 3.2ごと0.4(3)1 4.3土0.8 I 8.6士0.3 1 9.1土0.3

5・s 4 1. 9::1:0.2 6.2土0.3 5.6士03I42土02148士0.8 9.0土0.4 8.4土0.2

5. S. 4 9土0.2 7.1::1:1.4 4.6土0.2(3)1 3.8土0.7 1 4.9土0.4 8.7:1:0.4 9.2ート0.2

a) Mean of logarithmic count per g cecal contents with S.D. 

b) No. of positive culture in 4x 10-2 g cecal contents 

c) Negative in 4 X 10-2g cecal contents of all rats 
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Statistical consideration of Table JI and Table V[ 

Co仰 arativegroups I Initial B. W. 17dBay.W s B.W2.9dBay.Ws .gain 
Final 

B.W. B.W. gain B 

0・J-O.S ヰ*キ *キヰミ

1.J-1.S * * * 中** 

2.J-2.S *宇 2ド 卒中

~ 2・J-2.J.T * * * *牢ヰ

;fさ百
2・S-2.S.T * キキ

5・J-5.S *中* *ヰ* * 中 中 ~τ* 中*中

5・J-5・J・T :1ご* * ヰキヰc 拭中牢 司:;: * * * * *キヰξ

5・S-5.S.T オ ヰ * :1ミ エド ‘l' ヰキキ 中牛* * :;:ヰz *中 :1ミ

/0・J-O・s * * * ヰ** 

1・J-1 • S *ヰ* :1之 ** 

2・J-2.S :;:キ* * 

ω 目 12・J-2・1・T * *中 *ド*

t:r.ω i 12.S-2.S・T * ~ミ * * ~ξ 

5.J-5.S *キキ ~ミ*ヰ 司z
'" :1: * 宇中* ヰミ :l;! * 

5・J-5.J.T *中* *ヰ*' ，ミ，、山.~、* ホヰ * * * ヰタ

5・S-5.S.T *半ヰc * * ヰc ヰミ キ *ドホ

Table IX. 

Statistical consideration of Table V 

B.W. gain Comparative groups 

2ドヰz5・J-5.S

キヰヰ5・J・T5 • J 
む
{
同
川
町
/
円

*ヰド5.S-5.S.T 

半*く5.J-5.S 

寸~ ~k -.-・一5・J-5.J.T
ω
百
日
ω'出 ... 

‘ 

* 

‘A .，、

indicates significant difference (p<0.05) 

indicates significant diffdrence (p<O.Ol) 

indicates significant difference (pく0.001)

5 • S-5 • S • T 

*中

ψ
小山下

b
h
a
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毒性研究に用いるラットの性状に関する基礎的研究

II. 生青場を異にする向系統ラットの成長発育における比較からみた

性状の研究，特に臓器重量について

坂本義光牢三栗谷久敏*矢野範男*古田誠二‘~王子賀興菩ホ

Fund~γmental Studies on Physiological Propcrties of Rais 

used in Toxicological Researches 

II. Comparison of Growth in the S~u:ne Strain Rats from Different 

Breeders with Special Reference to Organ Weight Changes 

YOSHIMITSU SAKAMOTOへHISATOSHIMIKURIYA*， NORIO YANO*， 

SEI]I YOSHIDA* AND KOGO HIRAGJ主*

1.緒 Eニヨ

第 I報序論で、述べたように，今回呉った生育場から

得られた同一系のラ γ トの成育過程での茎礎的性状に

ついて多方面から検索した.

本報ではその一環として毒性実践によって得られる

結果のうち，最も基本的な臓器重量について，その動

物の成長J乙伴なう推移のパターンおよび薬物の負荷に

よろぞの変動のしかにを， 21:歪の生育場のラットにつ

いて比較検討することによって，日常実験l乙使用する

ラットの性格をよりよく知り，

よび市雫の判定の参考7こしたいと

2. 実験方法

普通飼料によって飼育し仁 JCL-SD系および SLC-

SD系の悦雄(各4jmtMi)のラ γ ト(以後乙れらをま

とめて普通飼料群と mi~す〕を，飼育 1 日，および1 ， 2 ，

5週間後!ζ，各々i折田，1j~J立!屠殺し，部I部 ， 1mj~後，

各!臓器重量を測定した.

また飼育 l;rm間後より BHTを負荷し，負荷 1週

間， 4，;型間後の各ラットについて普通飼料群と同様に

本東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan 

服器重量の測定を行い，各々，普通飼料飼育 2j21間お

よび 5週間のラットを対照群として比較した.

飼育期間と，各1t干の関係は次のとおりである.

1日間

J ~ t~1 J 群I~週J 間
が 2週間

5週間

SLC 
SDZiS 群

。.J 

1 . J 

2 • J 

5・J

1 • S 

2・S

5 • s 

2沼市12.S.T 
1週間
5;国「宅5・S.T
4;担!らil

なお，飼育条件，実験条何:の詳細は第 I誌にゆず

る.

重量;を測定した臓器は， 脳， 下垂iyド，的!出， 心，

肝，腕，腎，牌，副腎，精巣，卵巣で，絶対重量，さ

らに各屠殺時の体重および脳重量にもとづき， 100 g 

体重当りと100g脳重量当りの重量を求めた.

なお普通飼料群の臓器重量の推移は， Fig. l~Fig. 
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201乙示した. さらにBHT負荷群の臓器重量は Fig.

21-Fig.31 1乙示し，両群の各数値は Table1 -vllI に

まとめて示し，結果にはすべて推計学的検討を加え

た.

3. 実験結果

1) 普通飼料群の臓器重量

脳.Fig. 1，21乙示すように雌雄の脳重量の推移は他

の臓器l乙比べ，その重量増加曲線の傾きは小さく漸次

水平に近づく傾向を示した.体重比は飼育後 1日から

2週間までに大きく下降した. Table I，._， VllIIc:.示すよ

うに S群の飼育後 1日目および 1週間後の絶対重量

は， J群i乙比べ大きく，特lこS群峨ではほぼ全期間を

通して大きかった.体重比は飼育後 1日および 1週間

までは雌堆とも J群で大きかったが， 2)盟関以後は，

J群， s群l乙は批:it雄とも差がみられなかった.

心臓，肺，肝臓，腎臓，精巣.Fig.3-10および Fig.

191c:.示すように雄の各臓器は絶対重量が，ほぼ直線的

に増加する傾向を示し，肺では，餌育 2週間以後，そ

の割合は減少する傾向を示した.体重北は，肝臓，腎

臓，心臓では経時的に減少する傾向を示したが，肺で

は，特にそれが顕著であった.精巣は 2週間以後やや

減少する傾向を示した.また雌の各臓器の絶対重量の

推移は， J群， s群とも，雄l乙比べ飼育 1日後からi斬

次，その増加の割合は減少する傾向を示し，体重比は

雄同様やや下降するパターンを示した.

脳重量比の推移は雌雄とも絶対重量i乙比べその傾き

はやや小さいが，ほぼ絶対-重量の増加曲線と相似なノf

ターンを示した.

J群と S群を比較すると， Table 1 -加に示すよう

に，雄の心臓，雌の心臓，肝臓では，体重比では差が

なかったが，絶対重量は J群ではS群に比べ小さかっ

た.しかし各閣に示されるように飼育 1日目から 1週

間後までの，増加曲線の傾きがS群l乙比べJ群で大き

く，飼育後 1週間の体重比でも， s群l乙比べ大きな債

を示し，肺でも同禄な傾向を示した.しかし飼育後 1

週間から 2週間までの雄の心臓，肺，雌の肝臓の体重

比の推移は， J群で減少の傾向を示したのに対し S群

では変化がなく曲線の傾きは水平であった.また雌の

心臓，肺でも体重比は減少の傾向を示すがS群l乙比べ

J群では絶対重量の推移がほぼS群J乙等しいが減少の

傾向を示した.さらに 2週間以後，雌雄の肺，雄の心

臓で、は，絶対重量の推移が， s群lζ比べJ群で増加の

傾向を示した.

雄の肝臓 (Fig.7)，精巣 (Fig.19) ，および雌雄

の腎臓 (Fig.9， 10)では， 飼育後 1日および 1週間

後では，体重比l乙差がなかったが絶対重量は S群に比

べJ群で小さかったが， 2週間後までにその差はなく

なった.肝臓では， 2)J1iJ以後S群でその絶対重量が増

加する傾向を示した.

碑m歳.Fig. 111乙示すように雄の牌臓は，飼育 1日後

から 2週間までの絶対重量の推移の傾向は，前述の臓

器と同様の傾向であるが，その後，重量増加は，ほと

んど見られず，雌でも Fig.121c:.示すように同様の傾

向であった.また J群では，雌雄とも S群l乙比べ，飼

育 1日後および 1週間後の絶対重量および体重比が大

きかった.しかし S群では雌雄とも 1週間から 2週間

にかけての絶対量重の増加が大きく 2週間でJ群と等

しくなったまた体重比はJ群で減少したのに対し，

S群では，変化がなかった.飼育後 2週間以後は， J 

群， s群l乙差はみられなかった.

胸腺.Fig. 13， 14 I乙示すように，重量の推移の傾

向は牌臓のそれに似ているが，峨雄の臓器の飼育後 1

日の絶対重量は. s群l乙比べJ群で小古かったが，飼

育後 1週間から 2週間までの唱加の割合が大きく， 1 

週間自の体重は S群l乙比べJ群で有意に大きく，絶対

重量も大きな傾向を示した.さらに雄では飼育 1週間

後から 2週間までの増加の割合が， s群で大きく，体

重比も J若手では減少したのに対し， s群では増加の傾

向を示し， 2週間目の絶対重量でも大きな傾向を示し

た.また雌では体重比は，両群とも減少しているが，

その割合は J群で大きかった.

下垂体，副腎，卵巣.Fig. 15，.....，18および Fig.201乙

示すように，乙れらの臓器の重量の推移の傾向は他の

臓器と異った傾向を示した.経時的l乙重量噌加はして

いるが飼育後1週間から 2週間までの絶対重量の増加

曲線の傾きが，他の期聞に比べ大きく，特l乙雌では，

乙の期間の推移が顕著であって， 2週間目および 5週

間白の絶対重量は雄l乙比べ大きかった.また雌の下垂‘

体，副腎の絶対重量は，飼育後1日では， s群lこ比べ

J群で小きかったが1週間目までの増加曲線の傾きは

J群で大きく，特l乙下君主体では，飼育後 1週間の絶対

重量は S群と等しく，体重比は S群で減少したがJ群

で、はその割合が小さかった.副腎では体重比lこは差が

なかった.

さらに離の副腎，下垂体では，伺育後 1週間から 2

週間ではS群の絶対重量および体重比の推移は増加の

傾向を示し，卵巣でも問様な傾向を示した.また雄の

各臓器の推移のパターンは S群雄の心臓，肺の重量の

推移と似ていた.

2) BHT負荷群の臓器重量
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IJI;q. Fig. 21 Iこ示すようにJ群雄ではBHT-負荷 1

週間および 4週間後の絶対重量が各対照群lζ比べ有意

l乙小さく， S 群雄での同様の傾向を示した.体重比

は，両群とも各BHT負荷群で対照群lこ比べ，極めて

大きい{直を示し，特lこ1週間負荷J群ではS群l乙比べ

その割合が大きかった. Ut(tでは， J il手 S群ともに対

照群に比べ絶対重量は小さいが，その差は雄より少な

く， 4週間負荷群のJ群のみが有意であった.体重比

は， 1， 4週間負荷群で， J ~fが有意に大きく， S群

でも大きい傾向を示したが有意で、はなかった.体重比

の増大の割合は，雄と同1与し 1週間負荷群のJ群でS

n引乙比べ大きく，雌雄とも S11手!こ比べ体重の減少が大

きいことが考えられた.

心臓. Fig. 22 I乙示すように雌雄とも絶対重量， IJ活

重量比が対照群Jこ比べ，有意に小さく，その程度は J

群で大きかった.体重比は， 1 ;9f自負荷群の雨群の雄

では，対照群に比べ小さい傾向を示し， 4週間負荷群

では，わずかに大きい傾向を示した.また蹴の各群で

は対照群Jこ比べ小さい傾向を示した. BHT負荷群の

体重比の(直は J群と Sflfでは差が見られなかった.

牌11蔵.Fig. 23 I乙示すように，負荷 1;llll間の両群雄

では，絶対重量，悩重量比が対照îl~~iこ比べ有意に小さ

く，体重比でも小さい傾向を示し，特lζJ群では有意

であった. 4週間負荷群では各々 1;01間負荷群lζ比べ

重量の減少の程度は小さく，体重比は各対照若手lこ比

べ，やや大きな値を示した.また 17lill間および 4週間

負荷群の J群雌では，絶対重量， I悩重量j土で、有意に小

さく s群でも同様な傾向を示したが有意ではなかっ

た.体重比は 1週間負荷J群 S群で，対照群l乙比べ

小古い傾向を示レ， 4週間負荷群では変化がなかっ

た.名、負荷群の体重比， 1J16:hllt量比は J若手と S群lこは差

がなかった.

胸腺. Fig. 24 Ic:.示すように 1週間負荷 J群， S群

の雄では絶対重量，脳重量比および体重比とも著明l乙

小さかったが，絶対重量の差の割合は S群でやや大き

かった. ~;_Jこ 4 週間負荷 J 群， S tFfでは絶対重量，脳

重量比は対照群lこ比べ大差なく体重比は両群とも大き

い傾向を示した 1週間負荷Hi手utftでは絶対重量およ

び脳重量比が対照群に比べ有意lこ小さく， Sm~でも同

様な傾向を示したが，その割合は Jfi'f:より小古かっ

た. 4週間負荷J群， S群では対照併に比べ差がなか

った. 1週間負荷群の体重比のfI立は SIlì~1乙比べ J 群の

方が大2:l'傾向を示した.

肺. Fig. 25 Iこ示したように， 1週間負荷 J群， S 

群の雄では，絶対重量および脳重量比が各対照群lこ比

べ布意l乙小さく，体重比は， J群では対j目前!こ比べや

や大きく， S群ではやや小さな値を示した. 4週間負

荷群でも同様に小さい値を示し， S群では絶対重量，

脳重量比が有意に小さかった.体重比は両群とも対照

群lこ比べ有意に大きかった. また負荷 1週間のIltmで

は， J群で絶対重量，脳重量比が，有意に小さかった

が， 1 ;lllJS群および 47mJ群， S群では各々対照群l乙

比べ有意差は認められなかった.各BHT負荷群の体

重比は， 1週間負荷雄でJ群がS群l乙比べやや大きな

値を示した他は J群， S群で差はなかった.

脳下垂体.Fig.26に示したように， 1週間負荷S群

雄の絶対重量，脳重量上ヒは対照群l乙比べ小さい傾向を

示したが， J群では差がなかった.体重比は、対照群l乙

比べ J~~~~では大きい， S群では小さい値を示したがい

ずれも，有意な差とは認められなかった.また 4週間

負荷J群および S群では対照群に比べ変化なく体重比

は大きい傾向を示した.また雌では 1週間負荷J群の

絶対重量， I悩重量比が対照群l乙比べ有意に小さく， S 

群でも同様な傾向を示した.体重比は両群とも対照群

lこ比べ小さい傾向を示し，負荷群の体重比， IJ日重量比

の値は J群と S群で等しかった.さらに 4週間負荷J

群では 1週間負荷群と同様の傾向を示したが， S群は

対n~群 lこ比べ差は認められなかった.

腎11i~Q. Fig. 27 Ic:.示すように， J群およびS群の雌

雄とも，対照群lζ比べ絶対重量，脳重量比が小さく，

その程度は雄では 4週間負荷群では 1週間負荷群lこ比

べより大きく，また雌ではより小さい傾向を示した.

体重比は，雄の 1週間負荷群では対照群l乙比べて大き

く， 4週間負荷群では更により大きい差を示した.ま

たiltftで、は対照群lζ比べ大差なく負荷 1週間の S群のみ

有意lζ小きかった. 1週間負荷 J群の雌雄で対照群と

の絶対重量，脳重量比の差の程度は S群lζ比べ大きか

ったが，体重比の値は差がなかった.

副腎.Fig. 28 Ic:.示すように，雄の 1週間負荷J群，

S群とも，絶対霊童は小さい傾向を示し，脳重量比で

は大差なく，体重比は大きい傾向を示したがいずれも

有意とはいえなかった.また 4週間負荷J群の絶対重

量， Il日;重量比は対照群と差がなかったが， S群では体

重比は J群同様有意に大きかったが，絶対重量，脳重

きかった. 4週間負荷群の体重比，脳

重量ltの値は J群lこ比べS群で、小さかった. 11出では 1

週間負荷J群， s群とも，絶対重量，脳重量比が対照

群l乙比べ有意に小さく，体重比は J群では対照群lこ比

べ差がなく， s群では，減少の傾向を示した. 4週間

負荷群では J群の絶対重量，脳重量北が対照若手lこ比べ
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有意に小さく，体重比もその傾向を示したがS群では

差は少なかった.雌では， 1週間および4週間負荷群

ともに，絶対重量はいずれも小さいがその差の程度は

J群で大きくまた脳重量比の値も S群に比べJ群で小

さい傾向を示したが，体重比の(直は， 1週間負荷群で

はS群lこ比べJ群で小さい傾向を示した.

卵巣. Fig.301乙示すように， J群では 1週間および

4週間負荷群で絶対重量， JJ活重量比が対照群l乙比べ有

志l乙小さく体重比も小さい傾向を示した.対照群l乙対

する絶対重量の減少の割合は， 1週間負荷群と 4週間

負荷群でほぼ等しかった.また S群でも同様な傾向に

あったが，各{直はいずれも有意な差ではなかった. 1 

週間負荷J群の体重比および脳重量比は， S群l乙比べ

てやや小さく， 4週間負荷群では差がなかった.

精巣.Fig.291乙示すように， 1週間および4週間

負荷J群で，絶対重量が対照群に比べ小さい傾向を示

し，脳重量比は差がなく，体重比は有意に大きく， S 

群では， 1週間負荷群で絶対重量， JJ日重量比および体

重比が対照群J乙比べ有意に大きく，体重比の値は J若手

と比べ大きかった. 4週間負荷群では体重比のみが有

意に大きかったが， 1也は対照群と比べ変化がなかっ

た.

肝臓.Fig. 31 I乙示すように雄では， 1週間負荷S

群の絶対重量が対n賢官平氏比べて有意に大きく両群と

も， )j品重量比，体重比が対n相手lこ比べ有意i乙大きかっ

た.また 4週間負荷群では J，S群とも，体重比が有

意l乙大きかったが， f也は対照群と比べて差がなかっ

た.また雌で、は雄に比べ重量増加が顕著で， 1週間負

荷群iこ比べ， 4週間負荷群で， より大きな増加をし

た. j首加の割合は制(雄とも J群l乙比べS群で大きかっ

た.各負荷群の体重比の臨は， J群と S群で差がなか

っfこ.

4. 小括および考察

JCL-SD系および SLC-SD 系の雌雄のラット(各

4週齢〉を用い，普通飼料ーによる35日間の飼育期間，

すなわち 4週齢から 9週齢における臓器重量を，飼育

1日後および 1，2，5週間後の臓器について測定し，

その推移を 2ヶ所の生育場から得られたラット(Sn~ 

およびJ群〉について比較検討レた.また各々のラッ

トl乙BHTを負荷し，薬物i乙対する感受性を臓器重量

のj首i威力〉ら比較検討した.

1 普通飼料群の推移

1) J]尚は Iltf~雄とも絶対重量は S 群lこ比べ J 群で、小き

かったが，体重比は伺育後1日および 1週間目のJ昨

で大きく， 2週間白から差がなくなり，乙の期間l乙お

ける J群の体重増加の割合から S群より大きいと考え

られ，また J群では雌雄とも脳の発育の割には 4沼齢

以前の体重の増加が遅いと考えられた.

2) 雄雌の心臓，胸腺，肺および雌の肝臓，下垂

体，副腎の飼育 1日目の重量は，体重比では J群と S

群とで差はなかったが，絶対重量では， S群l乙比べJ

群で小さく，体重l乙比例レた重量を示した. また副

腎，下垂体以外の臓器では，飼育 1日後から 1週間後

にかけての絶対重量の増加曲線の傾きがJ群で大き

く，飼育後 1週間自の絶対重量はJ群と S群では大差

なかったがJ群の体重比は S群に比べ大きな値を示し

た.胸腺は，特l乙乙の傾向が顕著であった.

さらに，以上の臓器では，飼育後 1週間から 2週間

までの絶対重量の増加曲線の傾きは S群で、わず、かに大

きく，体重比の推移はJ群で減少したのは対し， S群

では変化なかった.すなわち S群では，ほほ体重の増

加と等しい割合で、重量が増加した乙とを示している

が， J群では体重は増加しているが，臓器の重量増加

はそれに伴っていないと考えられる. S群の胸腺では

特l乙増加の割合が大きかった.

3) 唯雄の)j首，腎臓および雄の肝臓，精巣の飼育後

1日から 1週間までの絶対重量はS群l乙比べJ群で小

さいが，脳，精巣以外の臓器では体重比では差がな

く，体重l乙伴なった重量を示した. J群のこれらの臓

器では，飼育後 2]居間目までに徐々に体重の増加に伴

って臓器重量が増加し S群の重量のレベノレに近づ、く傾

向を示した.また J群の精巣は，飼育 1週間後までに

体重の増加以上の割合で増加する傾向を示した.

4) J群の牌臓は， v堆雄とも飼育後 1日および 1週

間自の絶対重量および体重比で大きく， S群lこ比べ臓

器自体が大きい ζ とが考えられた.

5) 雄の副腎，下垂体の重量の推移の傾向は， J群

とS群で差はなかった.

雌の副腎，下垂体は飼育 1日後から 1週間後までの

絶対重量の増加の割合がJ群では S群に比べ大きな傾

向を示した.飼育後 1週間から 2週間では， S 11手で重

量増加の割合が大きく高Ij腎では顕著であった.雌の乙

れらの臓器の重量推移の傾向は特民性成熟との関係が

考えられる.

6) 各臓器の 2週間以後の重量の推移は，両群の各

増加曲線が平行になるか， または一致する傾向を示

し，絶対重量が一致する雄の高Jj腎，下垂体，vtftの腎臓

などでは，体重比はJ群がS群よりわずかに低い値で

平行しており，体重比が一致する雄の腎H蔵，及び卵巣

などでは絶対重量の地力mtiJ線は J群がS群より低い値
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で平行している.ζのζ とは， J群と S群の体重l乙差

があり，両群の体重は全く一致しない事を示している

と思われる.また 2週間目の絶対重量でS群で大きな

櫨を示した雄の胸腺も飼育5週間後lζは，両群で差は

なくなった.

l[ BHT負荷群の臓器重量

雄では離に比べ4週間負荷群の体重の減少が大きく

各臓器の体重比は対照群l乙比べ大きな傾向を示レた.

1) 雄の胸腺，心臓，牌臓は BHT1週間負荷群

で，体重の減少より大きな割合で，重量の減少を示レ

た.その程度は，胸腺ではS群がやや大きく，心臓，

牌臓で、はJ群が大きかった.

2) 雌の心臓，腎)]蔵，牌)]蔵，胸腺，下垂体，卵巣

は， 1週間負荷群で，体重の減少以上の割合で重量が

減少する傾向を示した.心臓，腎臓は， J群， S群と

も絶対重量が有意に小さく，その割合はJ群で大きか

った.胸腺，牌臓，下垂体，卵巣はJ群のみで絶対重

量が有意に小さかった.

3) 雄の肺，下垂体および雌の副腎は， 1週間負荷

君手で絶対重量の減少またはその傾向を示し，その割合

は， J群では体重の減少の割合より小さく， S群では

大きかった.絶対重量の減少の程度は雄の肺，下垂体

ではJ群， S群で差がなかったが，雌の副腎ではJ群

で大きかった.

4) 雄の脳，腎)]j出，高Ij腎および雌の脳は 1週間負荷

群で絶対重義の減少の割合は体重の減少の割合より小

さかった.雌雄の脳，雄の腎)]蔵では，絶対重量の対照

群l乙対する減少の程度はJ群で大きかった.

5) 雄の心臓，腎臓，肺，脳では 4週間負荷群で

も， 1週間負荷群とほぼ同様な割合で絶対重量が減少

した.心臓以外は，絶対重量の減少の割合が体重の減

少の割合より小さかった.

6) 雌の心臓，卵巣，副腎，腎臓も 4週間負荷群の

絶対重量の減少は， 1週間負荷群と同様な割合であっ

た.腎臓以外は絶対重量の減少が体重の減少の割合よ

り大きく，その程度は各臓器とも J群で大きい傾向を

示した.

7) 雌雄の胸腺，牌)]蔵，下垂体，および雌の肺は 4

週間負荷群における絶対重量の減少の程度は， 1週間

負荷群l乙比べて小さく，雌の牌臓，下垂体では， 4週

間負荷群における絶対重量の減少の程度はJ群で大き

かった.

8) 肝臓は， BHT負荷群で重量増加を示し，その

割合は，体重の減少とほぼ反比例し，雄l乙比べ雌で大

きく， J群l乙比べS群で大きかった.薬物l乙対する感

受性の差および性差が考えられるが，増大の本態につ

いては，病理組織および血清生化学的検査の結果と合

せて検討したい.

9) 牌臓は S群lζ比べJ群で、重量が大きかった唯一

の臓器であったがBHT負荷によって，他の臓器と同

様，絶対重量の減少の割合はJ群で大きし J群と S

群で特に顕著な差は認められなかった.

10)牌臓および胸腺は， 4週間負荷J群およびS群

で，対照群の絶対重量が 1週間負荷群のそれに比べ全

く差がないが，負荷群の絶対重量は 1週間負荷群l乙比

べ増加の傾向を示し他の臓器とは異った変化を示し

た.

11)絶対重量を体重比および脳重量比で比較したが

，脳重量は!臓器の中で，最もその重量の変動が少な

く，脳重量比の対照群と負荷群の関係は，結局，絶対

重量のそれらの関係と同じであり.特lこJl品重量比で表

わす必要はないと足、われる.

E 考察

以上， 2ヶ所の生育場で育成された SD系ラット

CJおよび S)の4;虫歯告から 9週齢にわたる成長!こ伴う

臓器重量の噌加，およびBHT負荷による臓器重量の

変動について得られた結果をまとめると，飼育後 1日

目の J群の臓器重量は牌臓を除き S群l乙比べ小さかっ

たが，飼育後2週間までの増加の割合がS群lこ比べ大

きく， J群と S群では，その発育の程度lζ差があると

考えられた.成長lこ伴う各臓器の重量増加の推移の様

式i乙関しては Widdowsonら1)の報告があるが，さら

に今回の実験から見出された推移l乙関する多くの差か

ら成長l乙伴う増加の推移民はリズムがあり， BHT負

荷による両群の重量の差にも影響していると考えられ

た‘

すなわち雌雄の心臓，肺，胸腺， Ut{[の肝臓の重量の

推移は，発育1[.{'Iとい増加しているが，その体重の増加

に対する割合が，各期間によって J群と S群で異って

いた.つまり伺育 1日後から 1週間後までは，重量増

加はJ群で大きくその体重比の推移は変化がなく， S 

群の体重比は減少している.また飼育 1週間後から 2

週間後でややS群の重量は，増加が大きく体重比の推

移は変化がなく， J群の体重比は減少している.この

乙とはJ群と S群の重量の推移パターンの差やp 環境

の変化l乙対する反応性の差などではなく， J群と S群

の各臓器l乙共通した推移のパターンが時期的にずれて

いるために，乙のような差が表われたと考えられた.

すなわち臓器は，その重量増加は重量完成時まで，全

く直線的ではなく増加の割合の大きい期間と低い期間
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をくり返して，さらに体重の増加とあいまって重量が

i~力口していくものと思われる.つまりあるリズムをも

って重量が増加すると考えられ，さらに図花見られる

各臓器の推移からも明らかなように，それらの重量増

加のリズムの大きさは加齢とともに変化していくもの

と忠われる.また乙のようなリズムは，臓器だけでは

なく体重の増加についてもあると考えられるが，臓器

によっては，それらが体重の推移と一致しないもの

と，腎臓などのようにほぼ一致するものもあり，各!臓

器lこ，各々その性質lこもとづいたリズムがあると考え

られた.さらにBHT負荷群の両群における臓器重量

の差は大きくはBHTによる発育の抑制の差，つまり

4;Im齢から 6;!N齢にかけての成育の割合が大きい群で

より抑制されたことに由来すると考えられるが，その

場合，各臓器のBHT負荷前から続く一連のリズムlこ

は，成育の差によるずれがあるために，高群のBHT

負荷による臓器重量の変化の受け方l乙差が生じ，結果

的IC，J群と S群の重量の差に影響したと思われる.

つまり重量増加の推移のリズムが臓器重量の変動の割

合を支配していると推測された.

今回の実験では， 2ヶ所の生育場からのラットの成

長の度合に差があったために，両群の重量増加のリズ

ムにずれが生じ，また 4;!N齢から 6週齢という，特l乙

臓器重量の増加が大きい期間では各!臓器のリズムも大

きく，そのため特に雄の心臓，胸腺の重量の推移にそ

れが明瞭に示されたものと思われる.
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Fig.31 Liver Weight of BHT Treated Rats 
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Organ weight (JCL-SD : Male-1) 

¥ S向 n ¥ 

Table 1 

ーで，
V
か

有

4
N
一同

↓器

M印
噌

]

戸

C
U
1
A
F

三出

羽

Kidney (L) 

302土231)t 358土58t 268土45t 3，887土41lt 560土89t 434土30t 437土24↑

0・J(10) 410::t232) 485::t72t 362土48 5，263土391 756::t87t 590土46 594，土40

18.9土1.243
)↑ 22.5::t4.11t 16.8土2.68t 244土29.7 35. 0::t4. 82 27. 2::t2. 47t 27.4土1.87t 

542::t44 623土83十 565士51 6，251土473t 793士46 634士25t(9
) 632::t38t(9

) 

1 • J (10) 423土33t 489::t77t 441土35t 4，890::t381 621土41t 496土27 495土37

31. 3こと2.84 36.0土5.51t 32.6士2.88 360士27.7 45.8土2.60 36.5土1.711・ 36.5土2.48

696士53 689::t87 707::t84 8，904土1，246 989土70 814土1.70 822::t82 

2・J(10) 385土32 380::t43 389::t28 4，892土376 548土58 448土22 453土31

37.5士3.47 37.2土5.52 38.1土4.65t 480土71.6 53.2士2.84 43. 9::t4. 42 44.3土5.06

498::t58t* 410土73* 390士88t 9，730土1，301t 831土120* 660土13叶 645こと62ヰ十

2 • J -T(10) 355土26* 292土42宇 277土47t 6，925土358キ 600土119 473土18* 462土17

28.2土3.11本 23.2土4.14* 22.1土4.88申 551土69.2t市 47.1::t6.82* 37.4土3.25半 36.6土3.28*

1，076:1::104 706土123 742土222 13，271:1:: 1，155 1，230::t121 1，175::t149 1，158土150

5・J(10) 347土23t 227::t30 240::t72 4，920土169 398士30十 379士30 373::t31 

55.3士5.41t 36.4土6.70 38.1土11.4 682土63.2 63.5土6.56 60.4土7.08 59.5:1::6.70 

742土64本 594土104 654::t372 14，014土2，815 1，024土254 886土99'ド 836土103i咋

5・J-T(5) 361::t19 293土81 334::t238 6，733土674* 495土98キ 430士30* 406土35

41. 5士3.32* 33. 3::t6. 44 36. 8::t21. 7 783土150 57. 5::t15. 4 49. 5::t4. 94'ド 46.8土5.55*

Kidney (R) Lung Liver Thymus Heart 

日
ゆ
一
{

3) mg/100 g Brain weight 。Absoluteweight (mg) : mean土S.D. 2) mg/100 g Body weight 

statistical significance : J vs S， J -T vs S-T t P < O. 05 

: J vs J -T， S vs S-T キ P<~0.05



Organ weight (JeL-SD : Male叩 2)

I Suprar叫 gl刷 ISuprarenal gl刷|
(R) (L) 

甘且e
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0
 a

 
T
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1
1

印
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〉
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H
N
3・
H
，
ow三
宮
内
込
門
・
同

2
・
Fω
ぴ
・
司
・
同
J

M

P

邑
吋
仏

4.54土0.91 10.6土1.34 11. 2土1.54 281土41t 278土44t 1，595土52i・

。.J (10) 6.18土1.37 14.4土2.06 15. 2:t2. 30 382土58十 377土61t 2，169土143t

0.28土0.05 O. 66:t0. 06 O. 70土2.30 17.6土2.66t 17.4土2.78t 

6.62土1.20 12.8土2.39 13.4土1.89 561土 80t 566土 71t 1，732土 64t

1 • J (10) 5.16土0.94 10.0土1.84 10.4土1.56t 437土 53 441土 46 1，354土 33t

0.37土0.06 0.73土0.13 0.77土0.10 32.3土4.19t 32.6士3.54

9.63土1.50 18.3土3.59 19.2土2.82 844土 97 845土 100 1，856土 61

2・J(10) 5.32土0.78 10.1:t2.22 10.6土1.89 465土 35 465土 33 1，029土 92

0.52土0.07 0.98土O.18 1. 03:t0.14 45.5土5.70 45.5土5.84

8.86土2.55 16.1土2.23 16.6土2.45 753土 118t 758土116t 1，763:t 33tキ

2・J. T (10) 6.35土1.90 11. 5土1.52 11. 8土1.70t 541土 94中 544土 90'ド 1，267土 97十本

0.50:t0.14 0.91土0.11 0.94土0.13 42.6土6.41t 42.9土6.25t

ふ匂

13.5土6.04 24.7土7.25 25. 6:t6. 94 1，328土 333 1，344土 342 1，946土 96

5 • J (10) 4.37土1.95 7.99土2.33 8. 3:t2. 28 429土 103 434土 106 631土 45

0.70土0.35 1. 28:t0. 48 1. 32土0.41 68.0土16.7 68.8土17.3

11. 8:t4. 14 24. 8:t6. 49 27.2土6.61 1，168土 233 1，353土 386 1，786土 56ド

5・1・T (5) 5.77土1.86 12.2+3.60本 13.3:と3.26t牢 562土 62 671tl: 264 874土 98*

0.65土0.20 1. 38土0.33t 1. 51土0.32t 65.4土12.9 76.0土 264

Brain Testis (L) Testis (R) Hypophysis 
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Table 1II 

ミ工L
j叫 J

:
l
p
L
 

出

-..r~~'与4日九

寸手ャ
完司

が
〕
刊

ー内初

u
u
w
H
C吋
h
F

Kidney (L) 

373土 43t 263土 51t 347土 38t 4，527土 278t 638土 37t 521土 35t 503土 42t

o S (10) 428土 38 301土 50t 399土 39 5，201土 227 734土 47t 598土 16 577士 27

21. 9土2.62t 15.4土2.88t 20.4土2.22t 266:t19.5 37.6士2.71 36.0土2.01t 29. 6:t2. 56t 

525:t 52 525土 105t 558土 84 6，929土 363t 817土 50 703土 53t 695土 45t

1 S (10) 363土 27t 364土 80t 386土 55t 4，798土 269 565:t 38-1・ 485土 20 480:t 18 

28.9士2.57 29.0土6.30t 30.7士4.30 382土23.5 45.0土3.35 38.7土2.58t 38.3土2.40

718土 107 693土 183 865土 158 8，854土1，075 1，079士 118 846土 102 830土 102

2 S (5) 371:t 35 356土 79 446:t 62 4，570土 102 560土 67 436土 14 428土 14

37.9土3.87 36.5土8.53 45.6土6.56t 468土33.8 57.3土7.37 44.7土3.50 43.9土3.71 

562土 42tキ 474土 93'1之 436土 116* 11，996土1，927t* 848:t 63'1と 767士 58t 728土 28'，・

2S・T (5) 345土 19 288土 41 265土 59中 7，306土 667中 521土 47 470土 19中 447土 25

30.5土1.98* 25.6土4.68'ド 23.5土5.77* 649:t92.6竹 46.0土3.40* 41. 6:t2. 48t 39. 4:t1. 24ド

1，034土 157 684土 125 719土 141 14， 134土1，281 1，225土 152 1，213土 194 1，197土 226

5 S (10) 302土 34t 199土 30 212土 48 4，149土 244 359土 35t 354土 38 348土 43

51. 2土4.67'， 33.8土4.43 35.7土6.21 705土61.5 60.7土3.98 60.0土6.11 59. 1土7.63

789こと 63中 571土 63'ド 673土 276 14，940土4，600 1，042土 88* 990土 88'1 987土 107十本

5 S • T (10) 336士 44 244+ 49* 295:t 160 6，221土1，456ヰ 442:t 51宇 421土 56* 418:t 51* 

41. 3:t3.10* 29.9土3.51* 35.4土15.1 783+ 245 54.5土4.82'1と 51. 8土4.70* 51. 6土5.11*

Kidney (R) Lung Liver Thymus Heart 

1
0心

F
K
C
C
 

3) mg・/100g Brain weight 1) Absolute weight (mg) : mean土S.D. 2) mg/100 g Body weight 

statistical significance : J vs S， J -T vs S-T， t P < O. 05 

: J vs J-T， S vs S-T * P<0.05 



Organ weight (SLC-SD : Male-2) 

|suprarenalg凶 ISuprarenal g凶
(R) (L) 

Table lV 
日
由
民
件

kr
ロ
ロ
・
問
。
℃
・
吋
or一
三
宮
丘
吋
・
悶
g-Fmσ
・H
Y
出
-
w
M
P
呂
、
主

Brain 

4.42土1.31 11. 6土0.96 12.2土1.47 393土 57t 402土 53i・ 1，699土 57t

o S (10) 5.05土1.44 13.3土1.42 14.0士1.97 450土 54t 461土 51i・ 1，956土 117十

0.26土0.07 0.68土0.07 0.72土0.10 23.1::1:3.26t 23.6::1:3.21 i・

6.67土1.83 13.0土2.00 12.6土1.83 659士 67t 663土 72i・ 1，814土 55t

1 S (10) 4.66土1.43 8.99土1.38 8.72土1.26t 456土 42 458土 45 1，257土 69t

0.36土0.10 O. 71土0.11 0.69土1.26 36.3士3.72t 36.5士3.91

9.84::1:2.85 18.0土3.74 19.2士3.11 904土 60 929士 66 1，886土 104

2 S (5) 5.05::1: 1. 24 9.37土2.15 9.93土1.34 468士 18 481土 18 979土 57

0.51土0.13 0.95土0.19 1.01::1:1.34 47.9土1.56 49.2土1.83 

7.38土1.12 16.8::1:3.11 15.8土1.92 1，005土 45i咋 1，001土 32十 1，844土 41-'・

2S.T (5) 4.50土0.40 10.3土1.83 9.69::1:1.12t 617士 39'1ミ 616土 52キ 1，134土 88↑*

0.39土0.04 0.92土0.10 0.85::1:0. 10 54.5土2.64十* 54.3土2.35↑*

13.5土2.78 25.0土4.26 26.8土5.39 1，395土 293 1，400土 288 2，009土 162

5 S (10) 3.97::1:0.88 7.31土1.10 7.81土1.20 407::1: 75 408土 72 590士 42

0.66土0.10 1. 23士0.14 1. 32土0.21 68.7士11.1 69.0土10.6

11. 4土4.98 20.0土4.26* 22. 1::1: 5. 48 1，374土 247 1，532土 275 1，909土 48十

5 S • T (10) 4.73::1:1. 69 8.48土1.84* 9.34土2.22t 577土 83* 654::1: 163平 814土 100'ド

0.59::1:0.24 1. 04土0.20十本 1.15土0.26t 71. 8士12.5 80.2土14.6

( ): N 0 of Ra t~ 

Testis (L) Testis (R) Hypophyysis 



Organ weight (JむL-SDFemale-l) 

I Spleen I 
Table V 
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…宮山
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印
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吋
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Kidney (L) 

262士 181)t 309土 45 229土 38t 3，243土 168t 459土 36t 355土 231' 343土 31t

o J (10) 432土 312) 509土 64t 378:t 52 5，355土 301 758土 50 586土 30 565土 35

17.8土1.263)t 21. 0土3.26t 15.6土2.56t 220. 9:t 16. 31' 31. 2土2.34t 24.1土1.65t 24.0+ 1. 96 

460土 48 505土 63i‘ 506土 105 5，302土 263 735土 74 548土 53t 521土 40i・

1 J (10) 452土 43t 497土 66t 494土 85t 5，218:t 359・1・ 723土 771' 539土 58 513土 41

29.1土2.43 31. 9土3.77t 32.0土6.47 335. 7:t 18. 2t 46.4土3.52 34.6土3.01 33.0土2.22t

563土 57 504土 125 551土 84 6，286土1076 835土 105 673土 67 655土 74

2 J く10) 413土 70 369:t 102 404土 87t 4，634土1，122 609土 79 493土 64 479:t 69 

33. 8:t3. 51 29.6土6.63 32. 6:t5. 34t 371. 2土63.7 49.3土5.32 39. 7土3.43 38.6土3.75 

413:t 46叶 332土 35ネ 390土 78本 7，616土 7311'* 684土 79-1"*

…l 

487土 431'*

2 J • T (10) 377土 40 302土 20十 355土 69t 6，925土 329ヰ 623土 61 468土 21 443土 27

25.2土3.37'ド 20.2土1.96* 23. 7土4.51* 463.5土40.5ド= 41. 7土5.65中 30.9土2.48t* 29.6土2.29t中

727:t 29 499土 60 505土 77 7，746土 569 1，002土 124 777土 47 741土 55

5 J (10) 372土 15 255土 28i・ 258土 38 3，957土 153十 513土 71i・ 398土 23 379土 28

40.2土1.32 27.5士3.18 27.8士4.13 427.9土26.3 55.5土7.78-1・ 43.0土3.00 40.9土2.80

613土 44* 430土 48* 528土 129 11，648土1，222十l' 922土 124 717土 39* 685土 44中

5J.T (9) 352土 17 247土 201' 302土 661' 6，687土 495ネ 529土 641' 412土 241' 394土 251'

35. 1→“3.18* 24-.6土2.97 30.2土7.62 667.9土83.5* 52. 7土7.14 41. 0土2.98 39.2土3.13

Kidney (R) Lung Liver Thymus Heart 

日
日
以
印

3) mg/100 g Brain weight 1) Absolute weight (mg) : mean土5.D. 2) mg/100 g Body weight 

statistical significance : J vs 5， J -T vs S-T， l' P < O. 05 
: J vs J-T， S vs S-T， * P < O. 05 



Organ weight (JCL-SD Female-2) 

l supra-l gMlsuprareMgland 
(R) (L) 

Table VI 
日
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Brain 

4.12土1.11"1 9. 60:!:1. 07t 9.70土0.94t 8. 14 :!:2. 91 (7) 8. 14土3.53(7) 1，470土 42t

o J (10) 6.82土1.90 15.8土1.92 16.0土1.69 13.3土4.77 13.2土5.43 2，428土 97t

0.28土0.07 0.65士0.07 0.65土0.06 0.54土 0.~18 O. 54:!:0. 24 

6.03土0.77(9) 12. 5:!:2. 35(9) 12.4土2.29(9) 13.0士4.24(9) 12. 2:!:4. 71 (9) 1，580こと 59t 

1 J (10) 5.90土O.77 12.3土2.68 12.2土2.59 12.7土4.32 12.0:!:5.14 1，555土 88t

O. 38:!:0. 04 0.79:!:0.14 0.79土0.14 0.82土0.27 0.77土0.29

11. 4:!:3. 47 20.2土2.52j・ 20.1土3.84t 28. 0:!:6. 66 26.4土7.47t 1，694土 88t

2 J (10) 8.38土2.73 14. 7:!: 1. 95 i' 14. 6 :t2. 93 20.3土.4.83 19.3土5.99 1，238土 120

0.66士0.18 1.19土O.12'1 1.18土0.21t 1. 64土0.36 1. 55土0.43

8. 14土2.11t* 15. 0:!:2. 30t宇 16.2土3.25t* 18. 5:!:4. 06↑* 18.6土3.59t* 1，643土 71t

2 J • T (10) 7.49士2.26 13. 7士2.46 14. 8:t3. 08 16.9土4.04 17.0土3.55i・ 1，499土 75十本

0.49土0.13* 0.91:!:0.13tヰ 0.98土0.18i・* 1.12土0.23十* 1.13土0.19t*

15.5土4.79 28.5士2.91 32.7土5.14 40.8土9.76 42.0土9.62 1，890土 53t

5 J (10) 7.93土2.45 14.6土1.95 16. 7:t2. 92 20. 9:!:5. 45 21. 4:!:4. 70 926土 41

O. 85:!:0. 26 1. 57 :!:O. 18 1. 81土0.30 2. 25:!:0. 56 2.32土0.54

12.1 +1. 92 21. 8土1.90* 22.8 :!:2. 31 t* 30.1+7.11キ 30.0土4.69* 1，748土 49t本

5J.T(9) 6. 95:!:1. 10 12.6土1.34 13. 2:!:1. 68* 17.3土4.06 17.2士2.78* 1，007ごと 62キ

0.69土0.11 1. 25:!:0. 11本 1. 30土0.12t* 1. 71:!:0. 38* 1. 71:t0. 25* 

-----吋 日『 一ー一 一、

( ): No of Rats 

Ovary (L) Ovary (R) Hypophysis 



Organ weight (SLC-SD Female-1) 

I Spleen I 
Table VJ[ 

指i

寸位十
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M
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U吋
A
F

一
樹
け
が
出

令

出ト

Kidney (L) 

347土 18t 265::t 55 328土 37t 4，340土 19lt 615::t 82t 462土 37t 440こと 41t 

o S (10) 424土 23 323:t 64t 400:t 45 5，294:t 194 750:t 100 563土 44 537士 51

20. 7土1..37t 15.7土3.11 19.5土2.04t 258.4土7.40t 36.6土4.43 27.5土2.59t 26.2土2.91

497士 58 378土 67t 481土 72 5，419土 133 757土 45 634土 51t 615土 70t

1 S (10) 392土 26t 299土 50t 380土 54t 4，292:t 229↑ 598土 28t 501:t 32 486:t 39 

29. 0:t2. 89 22. 1 :t 3. 93t 28.2土4.53 317.4:t12.9t 4:4.2土1.80 37.1土2.50 36.0士3.43i・

568土 44 450土 101 480土 76 6，710:t 696 850土 137 715土 60 689土 61

2 S (10) 378::t 28 300土 69 319土 47"1 4， 457::t 346 564土 81 475:t 31 475:t 32 

31.1土2.64 24. 7:t5. 88 26.4土4.92t 367. 9:t45. 3 46.5土7.48 39.1 :t3. 07 37.6土3.13 

497士 25t* 360:t 53* 393士 121 10，178士 895t* 827土 79t 629士 41t* 609土 58t*

2 S • T (10) 353士 9* 255土 34十 279土 85t 7，220土 459* 587土 48 446士 25* 432土 35

27.6土1.52* 20.0士2.76* 21. 9土7.01 566.9土53.2tヰ 46.0土3.99 35.0土2.14t* 33. 9:t 2. 91 t 
* 

744士 81 467士 74 526土 104 7，773士1，133 901士 95 828:!::: 101 809土 96

5 S (10) 360土 28 226土 26t 255土 50 3，750土 266t 439:t 52t 401土 38 392:t 37 

39. 3:t3. 74 24. 7::t3. 83 27.8土5.61 410.9士61.9 47. 6:t4. 84t 43. 7土4.77 42.7土4.47

658土 70* 431:t 51 478士 85 13，531士1，313t* 884:t 142 729土 71* 722土 70*

5 S • T (10) 337土 19 222士 25十 244土 33t 6，962士 564* 455土 72t 374土 24t 371土 20十

35.0士2.49* 23. 0:f:2. 68* 25. 5:f:4. 50 720.4土51.4* 47.2土8.26 38.8土3.29* 38.4土2.98中

Kidney (R) Lung Liver Thymus Heart 

日
申
U
W

3) mg/100 g Brain weight 1) Absolute weight (mg) : mean士S.D. 2) mg/100 g Body weight 

statistical significance : J vs S， J -T vs S-T t P < O. 05 
: J vs J -T， S Vs S-T 申 Pく0.05



Organ weIght (SLC-SD "Femaie-2) 

l suprarenal g凶 |suprarenalgland
(R) (L) 

Table ¥11 
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∞
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叶
。
]
内
一
可
O

Y
向
。
可
・
問
。
ω
-
F
m
H
U
・
H
Y
悶
よ
M
P
M
U
U
ぷ

Brain 

5.37土0.77t 12.6土2.06t 12.3土2.11t 10.2土3.55 9.60土2.71 1，679土 58t

o S (10) 6.55土0.97 15. 3::!:::2. 12 14. 9::!:::2. 35 12.3土4.21 11.6::!:::2.92 2，049土 80t

0.31土0.03 0.74土O.11 0.73土O.12 0.60土0.20 0.56土0.14

6.01土2.67 14.6土4.08 14.8土3.64 14.3土5.00(9) 16.1土5.94(9) 1，708土 55t

1 S (10) 4. 76土2.19 11. 6土3.49 11. 7土3.12 11. 2士3.77 12. 6::!:::4. 51 1，352土 64t

0.35ごと0.15 0.85土0.24 0.86土0.22 0.83土0.27 0.93土0.33

12.4土1.76 25.0士2.53t 25.4土3.37t 30.4土3.43ω 33.2土4.32"1"(9) 1，827土 64t

2 S (10) 8.28土1.37 16.6土2.01t 16.8土2.23 20.1土2.48 21. 9土2.32 1，217土 72

O. 67::!:::0. 09 1. 36土0.13t 1. 38土0.18t 1. 65土0.16 1.80土0.21

10.5土2.80t 21. 5土3.37ヤド 22.3土4.44t 27.6土6.07"1" 29.7土6.83t 1，796土 50t

2 S . T (10) 7.46土1.88 15.2土2.34 15.8土3.11 19.5土4.10 21. 0土4.65十 1，277土 58.，
0.58土0.14 1.19土0.16十l' 1. 23土0.22t 1. 53::!:::0.32t 1.64土0.34t

14.9土3.63∞ 29.6土2.98 33.5土6.00 42.3土8.90 43.8土18.0 1，891土 59t

5 S (10) 7.21土1.71 14.4+1. 97 16.2土2.62 20.6土4.33 21. 5土9.69 922土 78

0.78土0.18 1. 56土0.14 1. 77土0.30 2.22土0.40 2.31土0.93

14.9土6.75 27. 3::!:::7. 28 29.0土5.27t 36.0土15.2 36.6土15.4 1，876::!::: 78t 

5 S • T (10) 7.61土3.06 13.9土3.17 14.8土2.17 18.2土7.02 18.5土6.90 967::!::: 54 

O. 79土0.33 1. 44::!:::0. 34 1. 53土0.22t 1. 90土0.76 1. 93土0.75

I Ov町 ωOvary (R) Hypophysis 

) : No of Rats 
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毒性研究に用いるラットの性状に関する基礎的研究

UI. 生育場を真にする同系統ラットの成長発育における比較からみた

性状の研究，特に血清生化学的検索と血液学的検索について

中川好男*福田向 j工2ド柴 子中平賀興吉本

Fundamental Studies on Physiological Prope:rties of Rats 

used in Toxicological Researches 

HI. Comparison of Growth in the Same Strain Rats f:rom 

Different Breeders with Special Reference to Serum 

Biochemical and Hematological Examinations 

YOSHIO NAKAGA W Aキ， HISAE FUKUDAヘHIDEKOSHIBA* AND KOGO HIRAGA* 

1. 緒 日

前報の Iおよび 111乙引き継ぎ，本報では， J C L--

SD系ラット(以下J群ラットとIII告す〉と SLC--S

D系ラット(以下S群ラットと略す〉の車液学的検索

の結果について報告する.

第 I報の序論でも述べたととく，化単物質の安全性

評価のために用いる実験動物は，その生理的な性状を

理解して使用されねばならない.しかしながら動物の

性状は飼育状態のさまざまな環境因子により複雑な影

響1)をうけて変化する乙とが知られている.

そこで異なった生育場から購入した同系統の 2群の

ラットを，当研究所の同一環境内で飼育して，乙れら

両群の性状を血清生化学および血液学の面から検索し

た.またこれらの動物を毒性試験に使用した場合，両

群の刺激負荷(今回は抗酸化剤である BHTを使用し

た〉に対する感受性の差について，血液学的および生

化学的検査と酵素組織化学的検索から検討した.

2. 実験材料および実験方法

1〉 実験動物:第 I報の通り 4Jlm齢の雌雄の JCL-

*東京都立衛生研究所毒性部
160 東京都新宿i玄百人町3-24-1

ヰ TokyoMetropolitan Research' Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjul王u-ku，

Tokyo， 160 Japan 

SD系ラット (J群ラット〉と SLC--SD系ラット

(S群ラット〉を，以下の実験に使用した.

2) 実験方報:

① 飼育方法，飼育環境，および刺激負荷i乙用いた

化学物質については第 I報の通りである.

① 血清の調製:剖検時，ラットをi折頭したさい放

出する血液をガラス製の遠心管lこ取り，

してから室温で30分間，ヲiき続いて氷冷中で60分間放

置した.その後，冷却遠心分離機 (TomySeiko， RS 

-71A型 SwingRotor)で40C3000 rpm 10分間の

遠心分離2)を行ない， その上清を血清生化学検査に使

用した.

③ 血球用試*.;1の調製:ラットを断頭したさい放出

する血液 (0.5ml位)をへパリンナイリウム (100

units) を塗布したガラス製の遠心管i乙取り， !怪く振

塗後 44.7mlを希釈液 (ISOTON: Coulter Counter 

用血球希釈液〉で 10mll(.定量 (Automaticdiluter 

LD-1 : York社〉して血液学的検査に使用した.

④ 血清生化学検査:上記の方法により調製した血

自動分析装i宜 (HitachiM-400 Automatic An-

alyther)3)を用いて以下の 8成分について測定した.

a)総タンパク質量(以下 TPと!日告す)-Biuret法

b)クソレコース量(GLU)--Glucose-oxidase変法 c)総

コレステローノレ量 (CHO)-Liberman-Burchard法
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d)尿素窒素量 (UN)-U rease-Indophenol法 e) ト

ランスアミナーゼ活性 (GOT，および GPT)-Reiト

man・Frankel変法 f) アルカリホスファターゼ活

性 (ALP)-Kind-King変法 g)コリンエステラー

ゼ活性 (ChE)-Takahashi -Shibata変法

なお測定用試薬はアナセラムシリーズ(第一化学薬

品〉を使用し，測定条件の精度管理に凍結プール血清

(コンセーラ:日水製薬〉を用いた.

⑤ 血液学検査:上記の方法により調製した希釈血

液は CoulterCounter Model-S4
) (Coulter electr-

onic INC)を用いて以下の 7成分について測定した.

a)白血球数(以下 WBC と略す) b)赤血球数

(RBC) c)ヘモグロピン量 (Hgb) d)ヘマトクリ

ヅト (Hct) e)平均赤血球容積 (MCV) f)平均赤

血球ヘモグロビン量 (MCH) g)平均赤血球ヘモグ

ロビン濃度 (MCHC) なお測定条件の精度管理は標

準血液 (4C; Coulter INC)を使用して行なった.

@ 血液凝固時間の測定法:ラットを断顕したさい

放出する最初の血液を時計皿l乙滴下しSahli-Fonio5
)法

により血液凝固時間を測定した.

⑦ 酵素組織学的検索(肝 ALP活性の検出〉

2x5X5mm大J乙細切した肝臓(方形葉)を 40ClO

%のホルモーノレカルシウム (pH7.2-7.3)8)液中

で一晩固定した後，クリオスタクトで切片を調製し

Burstone-Watanabe変法9)で組織の ALP活性を染色

した.

3. 実験結果

1) J群ラットと S群ラット(:正常群ラット〉の

血清生化学検査

生育場の異なる同系統の 2群ラヅトを 4週齢以降 9

;/N齢まで飼育し，乙の両群の血液学的な挙動について

観察した.

J群ラットと S群ラットの血清成分の経時的な変化

は，入室後5週間まで雌雄ともに比較的類似した挙動

を示した. (Fig.1) 乙の両群の血清成分を各時点で

比較すると，入室 1日後で、は雌雄の TP， 雌の CHO

と UNおよび雄の GPT活性lこ差が認められたが，

その後成長とともに ζれら成分には差がみられなくな

り 2週間後では ζれらは同量，あるいは同じ活性値

を示した.乙の期間における両群の血清成分の量的あ

るいは?舌性白句な上国境では， utft雄の TPと批:ftのCHO

がSlì~~ ラット l乙高く，雌の UN と雄の GPT では J

lt:sラット l乙高く現われた.しかし入室5週間後では雌

雄ラットとも S群の GOT活性がJ若干より低くあらわ

れ7二.

次l乙両群lこ共通した各血清成分の挙動を個体の生長

の面から観察すると，;fli1齢lこ伴って TPと UNが雌

雄ラットとも増加したが GOT活性は減少した.雄の

ALP活性が入室2週間後l乙一時的な活性の上昇を示

したが，蹴では認められなかった. ChE活性は雄で

は;10齢にかかわらずほぼ一定の値を示したが，雌では

入室 1週間以後，急速に活性が上昇し， 5週間後では

4倍の活性値を示した. CHO， GLU，および GPT活

性については実験期間中!こ顕著な変化が見られなか

っTこ.

2) J群ラットと S群ラット(:正常群ラット〉の

血液学検査

4;1E)齢以降 9;10齢までの両群ラットの血液成分は

Fig. 2 t乙経時的i乙示した.両群の血液成分は雌雄と

も経時的l乙類似した挙動を示した. WBC t乙関しては

雌雄両群とも有意な差は認められなかった.両群雄の

RBCは実験期間中，有意な差が見られなかったが，

uttt群では入室直後から 2週間までJ群ラット fLRBC 

が継続的に低くあらわれた.また乙の時期l乙乙れと並

行して Hgbと Hct が同じ挙動を示したが， 5週

間後lこ乙れらの 3成分lこは差がなくなった.雄群の

Hgb， Hctおよび MCVは入室直後に J群ラット i乙低I

くあらわれたが， 1週間以降両群ラ γ トにはこれらの

差が見られなかった.Fig. 2 tこは示していないが阿

群雌雄の MCH と MCHC は全期間それぞれ21土

2μμgと37土2%の範囲を示し有意な差は認められな

かった.

次l乙両群l乙共通して各成分の挙動を，個体の成長の

面から観察すると，週齢l乙伴って RBC，Hgb および

Hctは増加したが， MCVは逆に減少した. MCHと

MCHCは前述したととく，各々一定した債を示し

た.WBC IC関しては雄では 2週間以後増加する傾向

を示したが，雌ではJ群ラットが一時的な上昇を示し

その後，以前の範囲に戻った.

3) BHTを負荷した J群ラットと S群ラットの血

清生化学および血液学検査

J若手および S若手ラット lこBHT (1. 5~のを加えた

餌を入室後 1週間目から 4;10間にわたって自由に摂取

させ， ζの化学物質に対する荷群ラ γ トの反応を血液

学的に検索した.Table 1 f乙血清生化学検査の結果

を， Table 1I fL血球数などに関した血液学検査の結果

を示レた.表中の↑は対照群(正常飼料飼育群)f乙比

べて有意に増加した処理群の成分を示し，乙の逆は↓

で示した.Table 1 Iこ示したように投与 1週間後から

両群の血清成分は複雑な変化を示した.投与 1週間後
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のJ群ラット雄の血清成分は， s群ラット雄l乙比べ多

成分l乙反応が現われたが， 4週間後では逆l乙S群ラッ

ト雄の方が多成分にわたり反応した.雌ラットでは両

若手とも反応のあらわれ方が投与4週間後より 1週間後

において強く認められた.

次l乙河群雌雄における血清各成分の変化をみると，

TPは投与 1週間後の J群ラット雌雄と S一群ラット

枇住で減少したが4週間後ではこれらすべてが対照群の

値l乙戻った. CHO は4週間後のJ群ラット雌雄で増

加したが， s群ラット雌雄では 1週間後から増加し

た. GLUは両群とも実験期間中減少した. UNは4

週間後の両群雄にのみ増加がみられた.血清酵素につ

いては， AL P活性は 1週間後のJ群ラット雄で，ま
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Fig.2. Hematological changes of 
normal rats 

0一戸田oJ-Rats .ー噛 S-Rats
Points indicate means土SD

* P <0.01 

た4週間後の S群ラット雄でJ:(訪日した.雌では両群と

も全期間にわたり増加していたが4週間後のA L P活

性比増加の抑制が認められた. GOTおよびGPT活

性は 1週間後のJ群ラット唯雄で、同時に増加し， 4週

間後l乙減少した。一方S群ラットでは， G O T活性が

1週間自の批住民のみ増加した。 GPT活性は雌雄とも

全期間で噌加していたが4週間後の活性比増加の抑制

が認められた。 ChE活性は両群の雌にのみ減少を示

しTこ.

血球数およびその成分l乙関しては， Table]I iこ示す

ように両群l時雄とも血清成分に比べ顕著な変化は見ら

れなかった. BHT負荷 1週間後の S群ラット雌と 4

週間後のJ群ラット雌においてWBCが増加した.ま
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S-Rat 

Males Females 

1 wk(国ーS) 4 wk(N -S) 1 wk(随一S) 4wk(N-S) 

5.4i:0.3 6.1土0.3 6.0i:0.4 6.7土0.3

5.4i:0.2 6.2土0.5 5.3土0.3 来栄 6.6土0.3

74i: 8 69土 8 75士9 72土 6

101土12 主主来 101土20 主主滋 93土11 E詰諜 115土10 東諜

136土 7 129i: 9 129土10 131土 8

1l5i: 7 3転 114土 4 兼務 115土 6 主長 114土 5

19土 4 19土 2 19土 4 24土 6

22土 2 25土 3 事t 20土 3 23土 3

70::!:16 46土 9 48土 9 45土11

91i:24 72土17 '*業 75土20 習量 58土14 (終)

123土 7 103士9 121土 9 104土 8

131土11 109土11 135士13 (米) 104土11

39::!: 6 37士3 36土 4 33土 3

66土14 揖 53::!: 8 議採 71土15 議採 40土 8 3長

0.10土0.01 0.10土0.02 0.25土0.07 ↓ 0.49土0.05 ↓

0.12土0.02 0.11土0.02 0.14土0.02諜提 0.24土0.06諜斑

Results of blood biochemical examinations in rats fed on diets containing 1. 5% BHT 

ト¥
J-Rat 

Males Females 

1 wk(m-J ) 4wk(N-J) 1 wk( IIT -J ) 4wk(宵-J ) 

TP C 5.6i:0.2 6.0土0.3 5.7i:0.5 6.6::!:O.3 

g/dQ T 5.0土0.3 渡来 6.1土0.1 5.4i:0.2 2草 6.4土0.4

CHO C 75土12 61土 7 73土17 71土 9

mg/dQ T 84::!:12 107土18 議* 86土17 90土15 議

GLU C 139土 7 139+ 13 131::!: 8 132土 5

mg/dQ T 115土 7 謀議 116::!: 8 来 109土 9 議議 123土 8 議

UN C 18土 2 21土 2 23::!: 6 25土 6

mg/dQ T 21土 2 29土 8 楽 25土 3 24::!: 3 

ALP C 72i:17 46土13 55::!: 20 35土 9

U/dR T 88土12 (米) 56i:28 82土19 31: 53土12 車

GOT 115土 9 127土13 117i: 11 C 122土11

U/mQ T 146土13 3転業 123i: 15 142+ 9 3草 118::!: 5 

GPT C 38土 6 37土 6 35土 5 31土 6

U/mQ T 55i: 5 E員採 47土13 64土 9 2員採 37土 6

ChE C 0.12土0.02 0.10i:0.01 0.19土0.05 0.38i:0.11 ↓ 

ムpH T 0.13i:0.01 0.10土0.02 0.15土0.02 0.24::!:O.07 隷

L一一一一 一一一一一一ー 一一一一一一一一ー

Table 1. 
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for 10r 4 weeks 

S-Rat 

Males Females 

1wk (III-S) 4wk (N-S) 1wk (III-S) 4wk (N-S) 

5.5土1.4 8.9土1.3 5.0土0.9 5.1土1.2

6.8土2.4 12.0土12.1 7.4土1.4 京高 6.7土2.4

5.7土0.1 6.9土0.7 6.2土0.4 6.9土0.2

5.1土0.5 6.3土1.4 6.0士0.2 6.7土0.4

12.3土0.4 14.1土1.5 13.9土0.8 15.1土0.5

11.1土3.0 13.6土2.3 13.4::1:::0.6 14.6土0.5 (諾)

33.1土1.1 37.3土4.5 35.7土2，3 37.8土1.4

29.3土8.5 34.8土6.8 34.2土1.3 36.2土1.5

58.2土1.4 54.7土2.7 57.6土1.8 54.7士1.4

57.6土1.8 55.7土2.3 56.8土1.1 54.7土1.1

21.5土0.6 20.4土1.2 22.0土0.6 21.6土0.8

22.0十1.3 21.5土1.3 22.2土0.5 21.7土0.7

37.0土0.6 37.7土1.5 38.6土0.8 39.9土1.7

38.1土1.3 38.9土0.9 39.2土0.9 40.1土0.9

Tabie II. Results of hematoiogicai examlnatlons in rats fed on diets containlng i. 5 % I3I-IT 

人
J-Rat 

Males Females 

1wk (III-J) 4'v'fk (N-J) 1wk (III-J) 4wk (N-J) 

WBC C 5.5土1.4 8.0土1.0 4.7土1.2 5.4土1.6

103/mm3 T 5.2土1.1 14.8土14.0 5.7土0.8 7.3土0.8 東

RBC C 5.5土0.2 7.1土0.4 5.3土0.4 6.8土0.3

1Q6/mm3 T 5.5土0.3 6.4土1.4 5.4土0.6 6.5土0.4

Hgb C 11.7土0.5 14.3土0.6 12.1::1:::0.6 14.5土0.5

g/d.e T 12.2土0.8 13.3土1.9 12.5土0.6 13.8土0.7 (寵)

Hct C 32.0土1.4 38.3土1.8 31.3::!:: 1. 7 37.2土1.8

% T 31.6土1.4 33.9::1:::5.4 31.5土0.9 35.5土2.2

MCV C 58.4::!::2.5 55.0土1.9 58.9土1.1 55.2土1.2

μ3 T 58.0土1.3 56.2土4.6 57.2土1.4 54.9土2.1

MCH C 21.3土1.2 20.2土0.9 22.6土1.0 21.3土0.3

pg T 22.1土1.2 21.6土1.5 22.3土0.6 21.0土0.6

MCHC C 36.7土1.0 37.1土0.8 38.6土1.3 38.9土0.7

% T 38.3土2.3 39.3土1.8 苛正 39.7土1.5 38.7土0.7

T : Treated C : Control 

Values indicate means土 standarddeviation and those marked with asterisks differ significantly (Student's t test) 

京諜Pく0.001，from their corresponding controls.: (高)P<0.05，班Pく0.01，
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Toble III. whole blood coagulation time 

二~
J-Rat S-Rat: 

Beginning a) Endingb) Beginning 

C 0.93土0.26c) 1. 73士0.43 1.16士0.27
1 wk T 3.59土1.09 制 5.62土2.07 制 1. 94士0.58(議)

Males 
C 1. 23土0.33 1. 76::1: 0.36 0.88土0.41

4 wk T 2.56土1.52(措) 4.71土1.99 )1( 1.77土0.43 諜擬

C 1.33土0.35 2.20土0.57 1.04土0.31
1 wk T 3.09土1.73(掠) 5.37土2.77 措 1. 98土0.58 来線

Females 

4wk 
C 1.22土0.42 1.86土0.57
T 1.59土0.31 2.99土0.79

0.98士0.53
1.13土0.37

C : Control T: Treated 
a).b)，Min c)Mean土SD，
S'jirIificantly different' from control， (斑)Pく0.05 斑Pく0.01 諜襟 Pく0.001

Table N. ALP activity of bile canaliculi of J-RaL 

b海¥草4な〉寺J之'1'01..内
1 w1←C 出 1 wk-T策終

( 3 ) ( 3 ) 

P 土 十 t十 イ十 tト 十

Male M 一 十 十 十

C 一 一

P 十十' イ十 + 
Female M 十' 十

C 一 一 一
，'-----一一一 」…一一一一←ー

: portior of lobule : P : perypheral， M: midozoral， C : central 

: grade of activity :一く土〈十'く+<朴'<*

米 Control 車斑Treated

Table V. ALP activity of bile caneliculi of S-Rat 

ドFを叫¥高示〉司¥A良議r川ら¥正ずJ唱¥rbくと2h 1 
1 wk由 C車 1 wk-T滋滋

( 3 ) ( 4 ) 

4wk-C 

( 3 ) 

十'

4wk四 C

( 3 ) 

P +' 土 十' オト t十' イ十11+' 1十' 十'

Male M 一 十 十+ イ十' + 
C 十'ー 土 + 十

P 十' + 十' イ十'+ 一

Female M 一 十 十' 一 一

C 一 十'ー 一 一

: portion of lobule P: perypheral， M: midzonal， C: central 
: grade of activity :一く土く十'<十くサ，<廿〈緋'

来 ControJ 車揖 Treated

土

一

一

一

一

十'

一

一

一

一

一

Ending 

2.06土0.42
3.35土0.98(揖)

1.58土0.55
3.08土0.95 車業

1.88土0.44
3.45土1.03 来揖

1. 79土0.60
2.27土0.67

4wk-T 

( 4 ) 

オト 4十' + 
十 十' 土

一

土 サ' 土

土

一 一

4wk-T 

( 4 ) 

土 4十' 廿' ート'

十 十'十'

一 一

+'ー

一 一 一 一

一 一 一
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た両群の雌は 4週間後lこHgb量;の減少を示した.雄

では J群ラヅトが4週間後l乙MCHCの減少を示し

?こ.

Table ][は BHT負荷による両群ラットの血液凝固

時間の測定結果である.凝固時間の延長は峰雄両群の

ラット!こ認められたが， 4週間後の両群離では凝固時

間がi可;~1m齢の無負荷対照群とほぼ同値であった.

4) 肝 ALPの酵素組織学的検索

BHT負荷により毛細胞管のALP活性の増加が顕

著!こ見られ， その結果を TableN， V 1[.示した. A

LP活性は，グリソン鞘を中心とする小葉周辺部の毛

細胞管で強く，さらに活性の強い場合l乙は，小葉の中

間部の毛細胆管にも認められ，活性の検出される範囲

が広がった.表l乙示すようにBHT負荷 1週間後の両

群は，各々の無負荷群l乙比べ，より強い活性が認めら

れ，特!と雄では両群とも顕著であった.

また， BHT負荷4週間後の両群では， 1週間負荷

群lこ比べ，活性は低下しており，特l乙雌では ζの傾向

が強く， s群ラットの負荷群では，無負荷群と同様ほ

とんど活性は認められなかった.

また，雄の無負荷群では小葉周辺部l乙活性が認めら

れたが，峨の無負荷群では全く活性は認められなかっ

Tこ.

4. 総括と考察

1) 正常群ラットの血清生化学的，血液学的性状

血中l乙存在するさまざまな生体成分は，個体の成長

lこともなって一定の挙動を示すととが知られているの.

今回使用した生後4週齢以降の無処置ラットの血清成

分，血液成分にも以下にのべるような傾向を認めた.

TPとUNは成長(第 I報 Fig.2)とともに増加し，

逆に GOT活性は減少した.ChE活性は 5週齢以後

性差が顕著になり ，9;lli1齢で雌の活性値は雄の 4倍を

示した.その他の 4成分は 4;lli1齢以降 9週齢までほぼ

一定したレベルを維持した.RBC， Hgbおよび Hct

は成長とともに増加した. とれらに対し MCVは減

少する傾向を示し， ζれは RBCの加齢にみられる容

積の縮小と一致する7). MCHとMCHCは両群雌雄

とも，それぞれ 21::!::2pgと37土2%の範閤で期間内一

定した値を維持した.WBCは入室後2週間まで両群

llt(t雄とも，ほぼ問値を示したのが， 5週間後，雄が雌

より上昇し， ζの成分l乙性差のあることが示唆された.

次に J群ラットと S群ラヅトの血清成分と血球成分

の量的あるいは活性的なひらきを検索した.入室 1日

後l乙認められた両陛群，両雄群のTP，および両雌群

の CHO，UN， GPTなどの各成分の差は，飼育 l週

間後lζ雄のTPを除いてなくなり，またTPの差も 2

週間後になくなり，以後乙れらの成分は経時的l乙雨群

とも同じパターンを示した.入室後初期比みられたこ

れら成分のひらきは，生育場からの移動にともなった

環境からの諸国子による影響が考えられるが，飼育終

了期に認められた GOT活性のひらきは，両群ラット

が当研究所の環境下で飼育された際，成長とともに現

われてきた性状の本質的な差と推定される.両群の血

球成分を比較すると，入室2週間まで RBC，Hgbおよ

び Hctの各成分が雌群にのみ顕著なひらきを示した.

S群ラットに比べ低値を示した J群ラットのこれらの

成分は，成長とともに増加し， 5週間後には両群lζ差

が認められなくなった.雄群で入室一日後にみられた

Hgb， Hctおよび MCVのひらきも同様な経過を示し

た.初期にみられた ζれら血球成分のひらきは血清成

分の場合と同様に入室前後に作用した種々の環境因子

による両群の感受性のあらわれ方と思われる.しか

し，両群を同条件で飼育すると，血中成分は量的，あ

るいは活性的に一部の成分を除いてほとんど差がなく

なり，同系統のラットを生育場別1[.，血液成分的に特

徴づける性状的要素が少ない ζ とが示唆される.

2) BHT負荷群ラットの血清生化学的，血液学的

性状

B H T (1. 59のを含有志せた餌を，入室 1週間後か

ら4週間自由民摂取させた.投与 1週間後から両群の

体重増加は抑制(第I報 Fig.りされ，負荷試験の

終了時まで、1[.，J群ラ γ ト雄が50持の死亡率を，雌が

10%の死亡率を示した. (Table VI参照〉しかし， s 
群ラヮトでは雌雄とも死亡率は皆無であった.乙の{国

体レベルで、観察した両群のBHT1乙対する感受性は，

S群ラットより J群ラット l乙顕著に現われ， J群ラッ

Table VI. Cumulative death record of rats fed BHT 

at dietary levels of 1.5% for 4weeks 

Cumulative mortality -R 
J-Rats I S-Rats ~ Male I Female I Male※ Female 

1 。 。 。
2 。 l 。
3 3 l 。
4 5 1 。

Figures represent the number of rats dead 

from groups of 10，高 5. 

。
。
。
。
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トでも離より雄氏現われた.そこでBHTの負荷によ

り，両ラットの血液成分がい力に変化するか検討し

た. Table. 11 t乙示したように血球成分より血清成分

l乙変化が顕著にあらわれ，投与 1週間後，両群utis雄と

も GOT，GPTおよび ALP活性などが上昇した乙

とから，全処置群が程度の差はあるが急性の肝障害を

起乙したものと推定される.両群の雄および蹴どうし

を血清成分の変化からみると，投与 1週間後の J群ラ

ット雄は， S群ラヮト雄l乙比べ多成分l乙変化がみられ

た.しかし S群ラ γ ト雄も 4週間後において多くの成

分I乙変化があらわれており，経時的lこ障害が進んでい

る乙とが示唆される.雌では両群とも投与 1週間後か

ら， J群ラット雄以上に変化がみられ，また実験期間

を通して S群ラット雌l乙若干強い感受性がみられた.

腎機能障害の指標成分の一つで、ある UNは投与4週間

後の両群雄にのみ増加した.また雌では， ChE活性の

低下がみられ， BHT f乙対して感受性l乙性差があり，

投与期間の延長により多方面に反応が進んでいること

が示唆される.

血球成分で、は両群慨に変化があらわれ， WBCの増

加と Hgbの低下を示した.血液凝問時間 l乙関して

は，投与 1週間後の両群雌雄と 4週間後の両群雄l乙時

間の延長がみられたが， 4週間後の両群陛では無処置

群と差がなくなり，にBHT対して性差が経時的にあ

らわれてきたものと忠われる.

3) 肝ALP活性の酵素組織学的検索

BHT1週間負荷および 4週間負荷群のラットにつ

いて，肝臓のALP活性を酵素組織学的な手法lこより

検出し，血清ALP活性と合せて検討したが， ALP 

活性は肝臓では，グリソン鞘の胆管上皮，動脈外壁お

よび増生している線維芽細胞Jζ見られ，また毛細胞管

の活性は，ウサギ，イヌなどでは規則的に見られる

が，正常ラットでは，弱い活性が小葉周辺帯l乙見られ

る乙とが知られている.今回用いた J群， S群のラヮ

トでも，雄では普通餌料飼育群(無負荷群〉で，グリ

ソン鞘を中心とする小葉周辺帯の毛細胆管で，その活

性が認められたが，躍では全くその活性が認められ

ず，毛細胞管の活性l乙は血清ALPと同様，雌雄の差

があると思われる.また， BHT負荷によって雌雄と

も，毛細胆管のALP活性が増加し， BHT負荷jIl:_よ

る影響が考えられ， また血清ALP活性は， GPT， 

ChEの活性の変化から考えて，やはり BHT負荷に

よる肝機能の変化を意味し， ζの点では酵素組織学的

に得られた結果と一致すると思われる.しかし，血清

ALPはJ群雄で 1週間負荷群で増加し， S群雄では

4週間負荷群で増加しており，両群l乙差が認められた

が，毛細胞管のALP活性は， S群雄でその小葉にお

ける局在が J群l乙比べやや広がったものの， 4週間負

荷群では両群とも活性の低下を示し，活性の強さには

差が認められなかった.また，雌では4週間負荷群で，

血清活性は有意に増加したのに対し，毛細胆管の活性

は，全く認められず，両方法によって得られた結果

は，肝機能の変化を反映したが，一致しない点もみら

れた.乙の点l乙関して，血清ALP~cは，肝以外の臓

器J乙由来する ALPが存在する乙とが知られており，

血清の ALPの isoenzymeノTターンなどについても

合せて検討する必要があると思われる.また従来，毛

細胆管のALP活性については，肝硬変や，胆管閉塞

などによる胆汁うっ滞時lζ，血清ALPの活性の増加

が認められ，その場合l乙毛細胆管の活性も増加し， ζ

れが血清ALPfC反映している乙とが知られている

が，その機能については不明な点が多く，今回BHT

によって増加した毛細胞管のALP活性および血清A

LP活性が，どのような機転によるものかは，さらに

検討を必要とすると ζろである.
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性状の研究，特に解剖組織学的変化について
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色を施し，また凍結切片を用い SudanW によって脂

肪染色を行ない，乙れらの組織標本比ついて光学顕微

鏡下での検索を行なった.

3. 観察結果

1) 解剖学的所見

j幹部Ja寺の肉眼的異常fiJr見は Table][ Iこ示した通り

であるが，詳述すると次の如くである.

① 背部の脊椎と接する部位の皮下組織の点状出

血:

乙れは JCL-SD系(以下J群と略す〉

1.緒言

先l乙序論で述べた如く，今回 H 毒性研究l乙用いるラ

ヅトの性状l乙関する基礎的研究"の一環として生育場

の異なる同一系統のラットの性状を比較検討する事に

した.本報告は ζの両者の性状を解剖組織学的lζ とら

えたものである.

2. 実験材料および実験方法

ラットの群別，飼育方法その他詳細は“第1報"で

述べた如くなので，乙 ζではラットの群別と群の略号

を示す表を掲げるのみに止める.

各群のラットは断頭，放血屠殺後解剖し，脳，下垂

体，胸腺，心臓，肺，肝臓，腎臓，牌臓，副腎，精巣

卵巣は摘出し秤量を行なった後，その他，胃，小腸，

大腸，n:平IJ蔵，精巣上体，前立腺，子宮は摘出後，それ

ぞれ直ちに Lillie の緩館ホルマリン液l乙入れ， 振霊童

器で約21時間，途中で 1回，j，夜交換を行なって振港，

固定した.その後，定法l乙従ってパラフィン切片を作

製し， Hematoxylin-Eosin染色， PAS反応，必要l乙

応じて Azan-Mallory染色， Elastica-van Gieson染

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japan. 
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間， 2週間の群の雄各10例中 5例づっ見られ， また

SLC-SD系(以下S群と略す〉で飼育 1週間， 2週

間の群の雄にもそれぞれ10例中 4例と 3例見られた.

J， S群共，雌は雄よりも出現例数が少なかった.

dibutyl hydroxy toluene (以下 BHTと略す〉を

負荷した J 群と S 群では雌~c::. 1例もなく，雄では負荷

1週間のJ群l乙1例，また負荷4週間ではJ， S群と

も3例づっ見られた.

② 胸側部皮下組織の点状出血:

乙れはJ群では雌雄の出現例数が同じであったのに

対レ， S群では雌l乙多く見られた. J， S群問で出現

例数l乙差は無かった. BHT負荷による出現例数の増

減は見られなかった.

③ 下腹部白線附近の腹直筋の斑状出血:

これはJ， S群共l乙雄lとのみ見られ， S群lこJ群よ

り多かった.

④胸腔内Jζ少量の粘調度の低い血液が貯留してい

た:

これはBHT負荷4週間のJ群雄で5例中 2例見ら

れ，他群では見られなかった.

③胸腺の一葉が黒色を呈して膨満し，割を入れる

と凝固不完全な血液が流出し，またその短軸方向の割

面は長円形を呈じていた.残りの一葉は殆んど変化し

ていなかった:

これはいずれも BHT負荷4週間の群で見られ， J 

1洋!lt{~雄で各 2 例， S群雄で 1例見られた.

尚， J群雄の 2例は前述の胸腔内lζ血液が貯留して

いたのといずれも同一個体であった.

@ 精巣が赤紫色の液体で)]髭ì~fu し被膜も緊張レ，両

側の精巣l乙見られた例で、片側の被膜を除去したと ζ

ろ，上述の胸腺の変化で見られたと向じような血液が

流出した:

ζれはいずれも BHT負荷4週間の群で見られJ群

では両側に見られたもの 1例，片側のみに見られたも

の1例， S群で片側のみに見られたもの 1例であっ

た.尚，乙れらは J群雄の 1例を除いていずれも上述

の胸腺での変化を示したのと同一個体であった.

⑦ 精巣上体頭および{本部が赤紫色を呈し，割を入

れると前述の胸腺，精巣で見られたと同様の血液が貯

留レていた.

乙れはいず、れも BHT負荷群で見られ，負荷1週間

のJ群で10例中南側l乙見られたもの 3例，片側にのみ

見られたもの 2例計5例，負荷4週間の J群で 5例中

南側l乙見られたもの 3例 S群で10例中片側のみに見

られたもの 2例であった.尚，乙れらのうち負荷 4週

閣のJ群の全例， S群の l例は前項⑤での変化を示し

たのと同一個体であった.

@ 腎臓にケシ粒大~米粒大の水胞が表面では梢々

隆起して点在し，割面では皮質被膜直下 Kよく見ら

れ，その他皮質髄質にも散在していた:

乙れはJ群の特iζ雄l乙多く見られS群では少なかっ

た. BHT負荷による出現例数の増減などの変化は見

られなかった.

2) 組織学的所見

組織変化を顕著l乙示したのは，肝臓，腎!J蔵，胸腺，

l卒臓，精巣，精巣上体であった.肝臓，腎臓の変化は

Table IV， V にそれぞれ示した通りであるが， その

他の臓器も含めて詳述すると次の如くである.

① 肝臓に円形または楕円形で約 25X104μ2からそ

の1/4位まで，大小種々の限局性壊死巣が散在して見

られ，乙の巣の周囲には有糸分裂を示す肝細胞があ

り，巣の外層は細胞質が好塩基性，女子酸性を強く呈

し，核は濃縮の傾向を示す細胞境界不明瞭な肝細胞よ

り成っていた.この層から中心部にかけて好酸性小体

が散在しており，中心部には様々な変性，崩壊像を示

す肝細胞やその残誼，単核細胞などが見られ，変化の

強いものではζの部位の肝細胞が殆んど崩壊脱落して

間質の網状構造が著明になっていた. (Fig. 1) 

また ζの近傍のグリソン鞘が拡大して間葉系細胞な

どが増生している像も散見された.乙の変化の強弱は

巣の大きさ，数，中心部の網状構造の著明さなどから

判定した:

以上の像はJ群の飼育 1日の群lこ最も多く見られ程

度も強かったのは対し， S群の飼育 1日の群では 1例

も見られず，また全経過を通してみても J群l乙多く強

く見られた. BHT負荷による出現例数の増減，程度

の変化は見られなかった.

②肝臓に， リンパ球，単核細胞の小集族を中心lこ好

塩基性，好酸性を強く呈し，梢々不整形で細胞境界不

明瞭になっている肝細胞の小巣が散在的lこ見られた.

(Fig. 2)乙れらの巣は殆んどが前述の壊死巣の最小

のものの1/2，....，1/4位の大きさだった.変化の強弱は巣

の数によって表わしたがいずれも 3個以内であり，全

て軽度と判断した:

以上の像はJ群により多く見られたが，両群とも雌

lこ雄より多く見られた.また J群では飼育 1日と 5週

間の群のlfu[で多かったのに対し， S群では飼育 1日の

群の雌l乙多かったのみで，以後は減少し飼育5週間の

群の雌では見られなかった. BHT負荷l乙よる出現例

数の増減，程度の変化は児られなかった.
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@ 肝臓に，巣状散在性l乙リンパ球，単核細胞，間

葉系細胞などの小集族が見られた. (Fig. 3)ζれは

前述の壊死巣の最小のものの 1/5.....，1/10位の大きさで

あった.変化の強弱は巣の数によって表わし，標本lζ

71間以上見られた例を強いと判断し， 3個以下を弱い

とした:

以上の像はJ. S両群で出現例数は同じ位であり，

共に飼育5週間の群で多く強く見られたが， s群では

飼育2週間の群の離でも多かった. BHT負荷群では

負荷しない群と比べて負荷4週間のJ群は出現例数少

なく程度も弱かったのは対レ， s群では出現例数は顕

著に増加していないが程度は強くなっていた.

@ 肝臓のグリソン鞘内の主として胆管周囲にリン

パ球，単核細胞の浸潤，間葉系細胞の増殖が見られ，

顕著な例ではグリソン鞘が拡張していた. (Fig. 4) 

変化の強弱は変化を示すグリソン鞘の数と浸潤，増殖

の程度によって判断レた:

乙の所見はJ群l乙多く見られ程度も強かった.J，

S群共iこ雌雄での差は見られなかったが飼育 5週間の

群は銅育 0~2週間の群より，出現例数少なく程度も

弱かった. BHT負荷による出現例数の増減，程度の

変化はあまり見られなかった.

⑤ 肝臓の小葉中間帯の肝細胞の細胞質がエオジン

淡染の微細".f[i粒状を呈し，細胞の大きさを増し核が不

鮮明になっていたり膨化している像が多く見られた

が，小葉中心部では顕著ではなく (Fig.5，のまた ζ

の変化はぴ慢性に起こっていた.変化の強弱は一定面

積当り (250X250μりの細胞数を数え，雄では 1061回

世ftでは111個以上で、あれば変化なしとし，雄では85個，

雌では90f回以下で細胞質が明調lζなっていれば変化は

強いと判定した:

以上の所見はBHT負荷群にのみ見られた変化で，

負荷 1週間と 4週間では変化を示す例数は同じだがそ

の変化の程度は 4週間で強かった.乙の傾向は]， s 
1.1手とも雌l乙強かった.

@ 肝臓の主として小葉中間帯の肝細胞の細胞質中

の好塩基性物質(ヘマトキシリンで好染する物質〉が

'(1)粗大願粒状から凝集して小塊状になり，次いで(2)細

胞膜周辺氏集まって，核の周囲にはエオツン淡染の微

細顎粒状の細胞質のみが残っているのが，前項で述べ

た腫脹と併行して見られた. (Fig. 6， 7，めまた，

乙の部[立から小葉周辺部にかけて 2~4個の核小体を

もっ肝細胞が見られた.変化の強弱は前述の(1)を弱い

何)を梢々強いとして判定した:

乙の所見はBHT負荷群にのみ見られた変化で J，

S群とも雌よりも雄に多く強く見られ，雄では負荷期

間l乙比例して多く強く見られたのに対し雌では梢々逆

の傾向を示した.

⑦ 肝臓にび慢性比小葉中心部の肝細胞の細胞質lζ

脂肪染色陰性の梢々粗大な空胞が生じているのが見ら

れた. (Fig. 9)空胞の数が増した細胞は核が濃縮

し，エオジン濃染の均質化した滴状を呈し細胞はその

大きさを減じていた.細胞に空胞のみ見られる場合は

弱いとし，それ;ζ加えて核濃縮，細胞質の均質化が顕

著なものを強い変化とした:

以上はBHT負荷群にのみ見られた変化でJ. s両
若手とも雄i乙多く見られ程度も強かった. s群では雌l乙

出現例なく雄氏多く強く見られたため S群の時雄差は

J群のそれより顕著になっていた.またJ. S群雄で

は負荷期聞に比例して多く強く見られた.

③ 肝臓では J，S群にうっ血が見られたが，両群

に差は見られず共に雌i乙多かった. BHT負荷による

出現例数の増減，程度の変化は見られなかった.

① 腎臓の皮質から髄質外帯にかけて， 30x 103μ2 

からその30倍位の面積のもの迄，大小の嚢状の空間が

生じているのが見られた.その嚢中にはエオジン淡染

の液体が見られたり，内容物が不染のものも見られた

他，剥離変性した尿細管上皮細胞も見られた.嚢胞の

壁は尿細管上皮細胞の変性じたものとその外側の謬原

線維の薄い層から成っていた. (Fig. 10)変化の強

弱は嚢胞の大きさと数とlζよって判断し 30x103μ2以

下の嚢胞が 2個以下の例については殆んどがとれに該

当するので変{ヒなしとした.

以上の所見はJ群iζS群よりも顕著に多く，程度も

強く見られ，J群では雄氏多く S群では雌 l乙多かっ

た.またJ， S群共l乙飼育 1日の群で多く強く見られ

た. BHT負荷群では負荷しない群と比べて，負荷1

jm聞のJ群峰雄，負荷4週間のJ群雌， S群雄で多く

強く見られた.乙乙で嚢胞が見られた例を，その出現

部位が皮質か髄質かによって分けてみると Table 1 

lこ示すようになった. 0.5とあるのは襲胞が皮質， j自立

質の双方i乙見られた例である.

J群の飼育 1日の群で見られた襲胞は全て皮質にあ

り雄では飼育 2週間，雌では飼育 1週間の群で皮質よ

り数は少ないが髄質にも見られ，雄では飼育 5週間の

nfで皮質より髄質i乙多く見られた. S群では ζのよう

な傾向は見られなかったが伺育 5週間の雌の襲胞は全

て皮質にあった. BHT負荷1週間のJ群雄では負荷

しない群と比べて，髄質の嚢胞が増加し皮質よりも多

くなっていた. BHT負荷4週間のJ群雌雄， S群雌
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Table 1 
一一一

JCL-SD 

Male Female 

。1 5 15.T 。1 2 

Cortex 5 1 2 1 1 。4 3 。
Medulla 。。1 3 3 2 。1 。
Sum 5 1 。、 4 4 2 4 4 。

では皮質の嚢胞は見られず髄質でのみ見られた.

⑬ 腎臓に細胞残、遊，剥離細胞を合みエオ:;ンで極

く淡染の液体を容れた嚢状の空聞を囲んで謬原線維の

増殖がみられ (Fig.11)その大きさは謬原線維層を

含めて50X103μ2 からその10倍位の面積のもの迄あ

り，線維層の面積は嚢状空間と同じか，あるいは梢々

大きかった.またこれは殆んど髄質で見られ皮質では

少数であった.強弱の程度は大きさと数によって判断

した:

以上の所見はJ群l乙S群よりも多く，程度も強く見

られ， J群では雌l乙多く S群では雌雄同じであった.

最も多く見られたのは飼育 2週間の J群離で4例，最

も大きな変化巣は飼育 5週間の J群雄で見られた. B 

HT負荷による出現数の増減程度の差はなかった.

⑪ 腎臓の皮質l乙，弱拡大で、好塩基性の強い帯状ま

たは円形の 50x103μ2 からその 5倍位の面積の実質

細胞の変性巣が限局性l乙見られた.乙の部位では，糸

球体の貧血，萎縮，尿細管上皮細胞の腫脹，細胞質・の

女子塩基性増加，核の))彰化，基底膜の肥厚，間質結合織

の増生などが見られた. (Fig. 12) 変化の強いもの

では糸球体，尿細管の崩壊が起乙っており間質結合織

の増生と共に小嚢胞形成，娘痕化していた.強弱の程

度は上述の変化の程度比変性巣の大きさ，数を考慮し

て判断した:

J， S両群の間lζ出現例数の合計，程度l乙顕著な差

はなかったが，両群共雌l乙梢々多く見られた. J群で

は雌雄共，飼育 1日の群l乙多かったのに対し， S群で

は飼育 5週間の群の批住民多く強かった. BHT負荷群

では負荷しない群に比べて， J， S群共雄では顕著な

差は見られなかったが，雌では負荷1週間のJ群， 4 

週間のJ， S群でそれぞれ出現例数多く，程度も強く

なっていた.

⑫ 腎臓皮質の主として血管周囲の間質に， リンパ

球を主体とする限局性の細胞浸潤が散在性 l乙見られ

た. (Fig. 13)程度の強さは巣の大きさによって判

2.T 

1 

4 

5 

SLC… SD 

一一一
Male Female 

5 5.T 011 2!2.T 5!5.T 。11 2 2.T 5!5.T 

。011 。。o 1 1 i 1. 5 1 10.5 。。。
。411 。。1 0 1! 1. 5 010.5 113 2 

。412 010 111 2 311 1 113 2 

断しTこ:

乙れはJ群雌で多く見られS群峨は少なく程度も弱

かった. J， S群雄は出現数の合計は同じであるがJ

群では飼育 5週間， S群では飼育 1週間の群で多く強

く見られた.また雌は， J群では飼育 1週間， S群で

は5週間の群で顕著だった. BHT負荷群は負荷しな

い群と比べて，いずれも出現例数少なく変化も弱かっ

?こ.

⑬ 腎臓髄質の主としてへンレ係蹄上行脚部の尿細

管上皮細胞の核が濃縮しているのが，限局性l乙数多く

散在して見られ，核濃縮を起とした細胞の中には細胞

質がエオジンl乙波染して管腔中l乙剥離しているのも見

られた. (Fig. 14)変化の強弱は核濃縮している尿

細管が髄質外帯中に占める割合で判定した.

以上の所見はJ， S群にも見られたが，特にBHT

負荷群では出現例数多く，程度も強かった.負荷 1週

間のJ， S群，負荷4週間のJ群雌， S群雄は顕著lζ

多く程度も強かった.

⑭ 腎)j蔵の近位尿細管上皮細胞が腫脹し細胞質は明

調化，核は梢々膨化， PAS反応では制子縁の増殖し

ているのが見られた. (Fig. 15)変化は限局性で散

在的lζ現われているので，変化巣の多少によって強弱

の判断を行なった.変化はJ， S群共lζ雄よりも雌l乙

多く見られ程度も強く，また飼育後 1週間以上の群で

顕著になっていたのに対し，雄では飼育 1日の S群で

多いが，他l乙顕著な群はなかった. BHT負荷群は負

荷しない群と比べて， J群では負荷 1週間の雄で多く

強くなり，また雌でもその傾向を示したが，負荷4週

間では雌雄とも逆IC，負荷しない群l乙多く，強く見ら

れた.また S群では負荷 1週間の雄では差がなかった

が，雌では変化の程度，出現例数が軽減しており，質

荷4週間では雌雄ともに乙の傾向を示した.

⑮ 腎臓の近位尿細管，主として主部の底部の上皮

細胞の基底部細胞質l乙，核の1/5，..，1/1程度の大きさの

空胞が生じているのが見られた. (Fig. 16)強弱の，



東京衛年研報 25，1974 613 

程度は空胞出現の度合と変化尿細管の多少によって判

陸万した:

飼育 5週間のJ群では雄で 1例見られたのみだった

が， s群では雄l乙2例，雌l乙4例見られ程度の強いも

のもあった. BHT負荷群では負荷しない群よりも多

く強く見られ，また雌l乙多く強かった.負荷 1週間の

J， S群では顕著に多く強く見られ，負荷4週間の群

と比べても多く強く見られたが，雄では乙のような傾

向は示さず負荷期間の長短による差は判然としむかっ

た.

⑮ 腎臓皮質l乙限局性のうっ血が見られた:J群K

S群より梢々多く見られ， J群では鯛育2週間の群で

S群では飼育 1週間の群の雄， 2週間の群の雌i乙多く

見られた. BHT負荷による出現例数の増化，程度の

変化は見られなかった.

⑫ 腎臓で、はその他lζ，尿細管上皮細胞の剥離，尿

細管上皮細胞の扇平(~，尿細管腔の拡張，糸球体の融

解，萎縮などの変化が限局性lζ散在しているのが各群

托見られた:

J， S群聞に顕著な差は見られず， BHT負荷によ

る出現例数の増加，程度の変化もなかった.

⑬胸腺がその大きさを増しており，また肉眼で組

織標本を観察すると全体が赤く見え，その中l乙青い小

巣が少数点在しており，鋭検すると変化は同一胸腺で

も小葉によって異なるが，弱いものでは中隔から皮質

にかけて赤血球が見られ，強いものでは赤血球が小葉

全体制持たし実質細胞は殆んど見られなくなっていた

(Fig.17)また赤血球が見られない小葉では線維細胞

の増殖と貧食細胞の集筏が見られた:

ζれはBHT負荷群にのみ見られた変化で，負荷4

週間のJ群雄で 5例中 2例，雌で 9例中 2例， S群雄

で9例中 1例，いずれも顕著な変化を示し， J群雄で

2例軽度な変化を示すものが見られた.乙の他胸膜の

各小葉が皮質髄質の割合はそのままに全体が縮小して

いたのが， BHT負荷1週間のJ， S群雄氏見られ

た.

⑬ 上述の胸腺と同じく，精巣l乙赤血球が充満して

おり多形核白血球の集緩も顕著であった.精細管は

様々な変性を示し崩壊しているものも多く見られた

(Fig. 18) 

ζれは BHT負荷4週間の群でのみ見られ， J群で

5例中 3例，そのうちの 2例は両側に変化が見られ

た.ま7こS群では 9例中 1例で片側の精巣にのみ見ら

れた.変化はいずれも顕著であった.

@ 上述の精巣と同じく精巣上体l乙赤血球が見られ

たが，精巣，胸腺よりは軽度で、あった.しかし間質の

増生と浮腫性拡張，貧食系細胞の集援は，精巣，胸腺

よりも顕著であり，精巣上体管も所々で崩壊してい

た.尚，胸腺，精巣，精巣上体の血管壁の異常は認め

られなかった (Fig.19) 

乙れはBHT負荷群のみに見られ負荷1週間のS群

で7例中 5例， 4週間のJ群で 5例中 3例， S群で 9

例中 2例見られた.負荷1週間のJ群， 4週間のJ群

の例l乙比べて，負荷4週間のJ群の例は間質の増生が

顕著だった.

@ 醇臓で小葉単位民間質の拡張，結合織の増生が

見られ変化の強い部位で、は外分泌腺，ランゲノレハンス

島の壊死，崩壊，癒痕化の様相を呈していた.赤血球

は血管内には充満していたが管外では少なかった.ま

た小葉間結合織も一部増生しており，その中にはヘモ

ツデリンを胞体内l乙含む貧食系細胞が多数見られた.

(Fig.20) 

乙の変化はBHT負荷4週間の J群雄で 5例中 3

例， !H:{tで9例中 2倒見られ，そのうちの雌での 1例は

2個の小葉が壊死しており他の例はこれより弱い変化

だった.その他の各群では変化が見られなかった.

@牌臓の赤牌髄中で最も巨核細胞が多く見られる

部位を10X20の倍率の視野で担え，その視野内での巨

核細胞の核を測定した:

結果は Tablell.のようであった.

ζれは巨核細胞の出現の推移の一応の目安としたも

のであって，それ以上のものではないが表に示したよ

う托，その経過はS群では飼育 1日の群が最も多く以

後減少していき，飼育5週間の群が最も少なくなった

のに対し J群では，飼育 1週間の群が最も多く，以後

減少していき 5週間の群が最も少なくなった.

またJ， S群ともにBHT負荷によって減少する傾

向を示した.

@ 精巣の変化のうち精子形成l乙着目して， J， S 

群雄で精細管を観察した:

飼育 1日のJ群では全例， S群では 9例中 6例で，

精子，精子細胞，ともに見られず， S群の 3例で精子

細胞のみが見られた.飼育 1週間のJ群では 8例中 6

例， S群では 9例中 2例で精子細胞は見られたが精子

は見られず， J群では 8例中 2例， S群では 9例中 7

例で精子が見られた.他の各群では全例で精細管中l乙

精子が見られた.尚BHT負荷群においても，精子は

形成されていた.

3) 途中死亡例の検索

実験途中での死亡例は， BHT負荷4週間の J群l乙
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。 1 2 2・T 5 5・T

J 12.0土2.7 21. 5土4.5 13.0土3.0 9.8::1=3.8 4.2+2.1 2.0土1.4 
Male 

S 17.0::1=4.6 14.0::1=3.1 10.0土4.2 6.8::1=1.0 2.6土1.3 2.6土1.

J 13.5::1=3.0 23.2土7.7
Female 

S 14.0土5.5 10.1土3.0

のみ見られ，雄で 5例，雌で 1例であった.死亡迄の

飼育日数， BHT負荷日数，死亡前の状態観察につい

ては“第 I報"に記載したので、割愛する.

死亡時は口，鼻の周囲i乙血液が黒くなって付着して

おり，雄では陰嚢が黒紫色を呈していた.剖検では量

の多少はあったが，いずれの例にも，鼻腔，胸腔，胃

内l乙血液の貯留が見られ，胸腺は梢々凝回した血液が

充満していて大きさを増していた.また胃内の血液は

黒く凝固した塊状であったが，鼻腔，胸腔の血液は凝

固しておらず梢々粘調度が低かった.肝臓は全例で，

程度の強弱はあったが黄褐色で黄色味が強く大き古を

増していた.この{也，雄では精巣，精巣上体内lζ出血

が見られた.組織所見では，胸腺，精巣，精巣上体の

間質への出血が見られ実質組織の壊死が顕著だった.

また肝臓での変化が強かった例では，び慢性l乙小葉

中心部の肝細胞の凝国壊死が顕著lζ見られた.

4. IJ¥括および考察

観察結果をJ， s群の相違点，類似点l乙分けて小拡ー

すると次の如くである.

相違点

a)解剖学的所見

① J群l乙S群よりも腎水胞が多く， J群雄lこsnr
雄よりも背部皮下点状出血が多かった.

② J群では雄l乙雌よりも腎水胞が多かったがS群

では差が明らかではなかった.

① BHT負荷4週間のJ群雄にのみ胸腔内出血が

見られた.またBHT負荷4週間の J群雌で，胸腺内

出血が見られたがS群雌では見られなかった.

④ BHT負荷 1週間のJ群雄で精巣上体内出血が

見られたがS群雄では見られなかった.

b)組織学的所見

① J群ではS群よりも，肝臓の限局性巣状壊死，

グリソン鞘内細胞浸潤，腎臓の嚢胞，被包が顕著l乙見

られた. J群雄lζS群雄よりも腎臓の尿細管上皮細胞

の核濃縮が， J群離にS群雌よりも腎臓の限局性細胞

浸潤がそれぞれ顕著だった. s群ではJ群よりも腎臓

16.1土5.1 10.0土3.0

10.8土4.7 6.0土3.8 I 

3.6土1.7

4.2+2.1 

3.0土1.

1.5土O.

。
5 

の尿細管上皮細胞の腫脹，空胞が顕著だった. s群雄

では飼育 1週間 5週齢から精子形成が明らかになる

が， J群雄はとの時期には著明ではなかった. s 群位~ß

lζJ群雌よりも肝臓の限局性細胞浸潤，腎臓の尿締官二

上皮細胞の核濃縮が梢々顕著に見られた.

① J 群では肝臓の限局性巣状壊死が飼育 1日の群

で特l乙多く見られた.また J群雄では腎臓の限局性細

胞浸j関が飼育期間i乙比例して顕著になる傾向を示し

た. s群で、は腎臓の限局性変性巣が飼育期聞に比例し

て多くなる傾向を示した.また S群では牌!臓の百核細

胞数が飼育期間比比例して減少する傾向だったがJ群

では飼育 1週間の群で急激に増加していた.

① BHT負荷 1週間の J群雄では，負荷しない群

よりも腎臓の尿細管上皮細胞の腫脹が，またBHT負

荷の雌では腎臓の嚢胞，限局性変性が顕著だった. B 

HT負荷のS群雄では，負荷しない群よりも肝臓の限

局性巣状壊死が，同じく躍では肝臓のグリソン鞘内細

胞浸j閣が梢々顕著だった. BHT負荷l乙よってS群で

は腎臓の尿細管上皮細胞の腫脹が軽減される傾向を示

した.

④ BHT負荷によって]， s群共に腎臓の尿細管

上皮細胞の核濃縮が著明になるが， ζれはJ群では臨

でS群では雄で顕著になっていた.

① BHT負荷群のみに見られた変化では，胸腺，

精巣，精巣上体の出血性壊死，娘痕化などがJ群l乙S

群よりも多く見られ，昨II蔵の限局性壊死はJ群にのみ

見られた.肝細胞細胞質中の好塩基性物質の凝集，空

胞は，雄では S群l乙梢々顕著だが雌では J群l乙顕著だ

った.

@ J群では雄l乙雌よりも腎臓の尿細管上皮細胞の

核濃縮が梢々顕著IC，腎Il蔵の嚢胞が顕著 l乙見られた

が， s群では全く逆i乙，雌l乙雄よりも著明 i乙見られ

た.また J群では雌l乙雄よりも肝臓の限局性巣状壊

死，限局性変性が梢々顕著だったがS群では判然とせ

ず，腎臓の限局性細胞浸潤も J群では蹴lζ雄よりも，

S群では逆l乙雄J乙雌よりも顕著だった.
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① BHT負荷群にのみ見られた変化のろち，肝細

胞の腫脹は， J群雄では負荷期間比比例して顕著にな

っていたのに対し， s群雄では逆の傾向を示した.ま

た肝細胞の空胞は負荷 1週間ではS群雄で顕著だが，

負荷4週間では逆1[.J群雄で顕著になっていた.

c) 途中死亡例の検索

死亡例はBHT負荷4週間の群のみに見られ，雄lζ

多かった.

類似点

a) 解剖学的所見

① 雄l乙離よりも背部皮下点状出血が見られ，腹直

筋の斑状出血は雄のみに見られた.

① BHT負荷群にのみ胸腔内出血，胸腺，精巣，

精巣上体内出血が見られ，そのうち精巣上体内出血は

負荷 1週間の群でも見られたが，他は負荷4週間の群

でのみ見られた.

b) 組織学的所見

① 雄で雌よりも肝臓の限局性細胞浸潤，グリソン

鞘内細胞浸潤が著明l乙見られ，腎臓の尿細管上皮細砲

の腫脹は雌で顕著だった.

② BHT負荷群にのみ，胸腺，精巣，精巣上体の

出血性壊死，肝細胞の腫脹，細胞質中の好塩基性物質

の凝集，空胞が見られ，また負荷群で、は負荷しない群

と比べて，腎臓の尿細管上皮細胞の核濃縮，空胞が特

l乙著明l乙見られ，負荷群雄では腎臓の嚢胞， rttlftでは負

荷 4週間の群で腎11設の限局性変性巣が顕著だった.ま

たBHT負荷によって変化が軽減される傾向を示した

のは腎臓の限局性細胞浸潤，負荷4週間の腎臓尿細管

上皮細胞の腫脹であり，雄で、の肝臓の限局性変性，限

局性細胞浸tl'r~，グリソン鞘内細胞浸j関だった.

① BHT負荷群l乙のみ見られた変化のうちで，肝

細胞，細胞質中の好塩基性物質の凝集，空胞は雄lζl昨

よりも特に顕著に見られた.

④ 飼育期閣に比例して腎臓の尿細管上皮細胞の核

濃縮は著明になる傾向を示し，肝臓の限局性細胞浸潤

はBHTの負荷の如何に拘らず，雄では顕著に，雌で

は梢々顕著になっていく傾向を示した.

① BHT負荷群にのみ見られた変化のうち，負荷

期間と比例して顕著になる傾向を示したのは，雄では

肝細胞細胞質中の好塩基性物質の凝集，空胞，雌では

肝細胞の腫脹だった.負荷期間と比例して変化が軽減

する{頃向は，雌での肝細胞細胞質中の好塩基性物質の

凝集で、あり，雄では見られなかった.

以上の如くJ， s群間に解剖組織学的所見l乙相違が

見られたが，とれらの相違が生じた原因を，精子形

成，牌臓の巨核細胞数の推移， BHT負荷時の反応の

差異から推定してみる事にする.精子形成を 4~6週

齢にかけての雄の成長のー側面として把えると， 4週

齢時J群i乙精子細胞が見られず， s群l乙9例中 3例見

られ， 5]呂齢時J群では 8例中 2例， s群では 9例中

7例で精子が見られ， 6週齢時J， s週群共l乙全例で

精子が見られた事:から考えて J 群では 5~6週齢にか

けて急激に， s 群は 4~6週齢にかけて梢々緩やかlζ

成長したと思われる.つまり J群はS群より時期的l乙

遅れて成長が始まり急速に， s群はJ群より早く始ま

り梢々緩やかに進むというように， 4..... 6週齢にかけ

ての時期，雄ではJ， s群間で成長様式lζ差があった

のではないかと思われる.また牌臓の巨核細胞数の推

移をみると， s群では 4]忠商令から 9週齢にかけて一様

l乙減少を続けたのに対し， J群では 4週齢から 5週齢

にかけて急増し， 6週齢で急減した.つまりJ， s群
間l乙は 4，....， 6週齢l乙かけての時期，牌臓での成長，発

達様式に差があったのではないかと思われる.しかし

乙の点については精子形成についてと同じく，更に体

重，臓器重量，血液学的変化などでの検討が必要であ

る事は言う迄もない. BHT負荷時の反応について胸

腺での変化を見ると， J群J乙多く強く，雄l乙蹴よりも

顕著だった.負荷 1週間， 6週令の J，S群雄の組織

所見では萎縮が見られ，負荷 1週間の群の途中死亡例

の剖検では顕著な内出血とfJ旬腔内への出血が見られ

た.負荷 4週間 9週齢の剖検所見では， J群のk1iHζ5

例中 2例， u雄氏 9例中 2例， S 群雄で 10例中 1例l乙

重度の内出血が見られ， J群雄での 2例は軽度な胸腔

内への出血も見られた.出血が胸腺;乙好発するのは胸

腺がこの時期に顕著l乙発達する臓器で、あり，形態的，

機能的に変化が大きいためではないかと考えられる.

この推定に立脚すると S群より J群に，雌よりも雄

に顕著だったのはBHTの負荷がそれぞれの胸腺の，

特に発達の顕著な時期比行なわれた事によると考えら

れる.次l乙BHT負荷時の肝細胞の変化吾みると，始

めに小葉中間部での腫脹，梢々遅れて細胞質中の好塩

基性物質の凝集がおこり，次いで小葉中心部で空胞変

性がお乙る.乙の変化はJ， S群ともに雌では腫脹以

外は顕著ではなく，雄では変化が著明であり， J， S 

群間で変化の発現する時期l乙差が見られた.雄での変

化は負荷 1週間 6週齢で， S群l乙腫脹，細胞質中の好

塩基性物質の凝集，空胞がJ群よりも多く見られ，負

荷4週間 9週齢では腫脹は J群l乙顕著だったが他の変

化は S群で顕著だった. J， S群ともに負荷期間l乙比

例して変化は睡眠から空胞変性へと移る傾向を示した
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らも，負荷 1週間の時点でS群i乙空胞変性の例が

多かった事は， S群がJ群よりも早く BHTI[_反応し

ていた事を示すと思われる. J群では負荷4週間の群

で途中死亡例が多いため，負荷期間による変化の推移

が判然とレないが， S群よりも反応を示すのが遅れた

とは言える.乙の変化の発現時期の差は，肝臓の機能

的発達の差による所が大であろうと思われる.雌雄差

はζの発達の差l乙，いわゆる性差を併わせて考えるべ

きだと思う.今回の実験で JCL-SD系， SLC-SD系

の間l乙見られた種々の解剖組織学的変化の相異からは

両系統問の本質的な差は見られず，との相異は 4週

齢から 9週齢にかけての成長，発達の様式が異なると

いう点l乙発していると思われる. 同一系統， 同一週

令，向性であってもその形態的機能的な成長，発達の

様式に偶体差があるのは周知の事であるが，それが集

団として一定の成長，発達様式を示し，その様式が遺

伝的l乙も固定したもので、あればとの特徴を考慮した実

験を行なうのは当然であり，毒性研究も実験動物を用

いて行なわれる以上，今後，各動物の成長，発達様式

を種々の面から検討

結 論

毒性研究l乙適する良質な動物の選択と使用される動

物の性状を正確に拐握することを目的とした研究の一

環として本実験を行なった.

系統，週令，飼育条件を一定lこし，異なる生育場由

来のJ群およびS群ラグ卜を用い，本来通常実験で確

認され得ない性状変化を生後 4-9週の間において微

細に促え，成長lζ伴う経時的推移を重視して比較検討

した.同時に負荷l乙対する反応性を検討する目的でB

HTを使用した. BHTは当部で毒性研究を続行して

いる食品添加物の酸化防止剤で，肝重量の増大，腎障

害，出血傾向等を起亡す作用が知られている 1)

検索の結果， J群と S群の聞には性状lこ多くの差異

が見られた.乙れらは生育場開の本質的な差というよ

りは，成長発育J乙時期的相違があり，そのずれが反応

性lこ影響を与えたためと推察される.即ち体重は絶体

重量でS群が終始大きかったが，体重増加率ではJ群

がS群より大きく，発育促進がみるようであり，臓器

重量の増加の割合も J群に大きく見られた.また精子

形成はS群が早く起り，ゆっくりであるのに比べ， J 

群は遅れてかっ急激l乙見られたことから， S群の発育

はJ群l乙先行していたと考えられる.血液成分につい

ては臓器重量等の変化が大きい時期に，量的あるいは

活性的民も変動していたのは成長の程度を反映してい

ると思われる

次l乙BHT負荷により両群にみられた差について検

討すると，体重と臓器重量はJ群l乙強い増加抑制がみ

られた.また J群雄では胸腔内出血児起因する死亡例

が顕著に見られ，血液性状の変化も J群l乙強く認めら

れた.乙れらは成長発育の著しいJ群が強く影響を受

けたためと考えられる.

動物体の反応性lζ影響を及ぼす因子のうち，環境，

飼料を一定lζ維持し，実験目的で種，性を選択すると他

比考慮を要する主な因子は，遺伝形質と加令で、ある.

生体の反応を RussellとBurchの分類2)1乙従うと，飼

育後の動物実験で得られる反応はすべて dramatype

であり，遺伝因子は発育環境や近隣環境l乙影響され，

様々な反応の仕方を呈する.そζl乙は多くの不顕性化

された性状もあり，実験時の化学物質の刺激lとよりあ

るいは飼育環境の相違によりそれらの性状は様々の異

なった生物反応を示すζ ともある.

次J乙}]p齢で、あるが，今回の実験でも明らかなように

経時のみ指標とするのではなく，成長発育様式をもかi

味レて考慮すべきで，作用を規定する発現因子として

重要なのはむしろ成長発育の推移様式である.日頃，

動物体の成長は週齢，日齢比重点、がおかれているが，

発育の旺盛な成長初期では，軽微な発育の相違が比較

的大きな生体反応差として表われてくる.更に成長発

育には二次的l乙性成熟やJI展応化等が関与しており，飼

料とともに今後の検索を待たねばならない.

毒性評価を意義づける諸種の検索は，機能，形態，

酵素，そして全体としての個体，という概念から相互

K密接な関連を有するが，反応は必ずしも一致すると

は限らない.乙乙l乙は動物実験の難解さがあり，全て

の因果関係を連結するにはあまりにも種々の影響を動

物体!こ与える変動因子が多く存在している.それらの

因子応対レ，積極的に臨み，各国子の相関を掌握しよ

うとする基本的態度ζそ，今後の毒性研究の検索lζ有

意義な方向性を示唆することであろう.

今回得られた総括的知見から，同一週齢，同一系動

物でも成長発育の経時的ずれにより反応性が異なり，

刺激(薬物〉負荷時期が生体反応を大きく規定してお

り，反応の評価l乙際しては，それを推移として捉える

必要性がある事を一層認識した.
「謝辞」本研究lζ多大の援助をいたt:いた毒生部諸

氏l乙感謝の意を表します.
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of I-Iuman Ex:perimental Technique， 105，...，133 
(1959)， Methuen， London. 
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Table盟. Summary of macroscopic changes 

JCL-SD SLC-SD 

Sex 
Male Female 問ale Female --

。l 5 l 2 2T 5 5T 。 2T 5 5T 。1 2 2T 5 5T 

Macroscopic t-eEs 

ng， 10 10 10 10 10 5 10 10 10 10 10 9 10 10 5 5 10 10 10 10 10 10 10 10 

Petechia in dorsi-mesa! 
1 5 。，.- 1 4 3 1 。2 。hf， J 、 。。4 3 。1 3 2 。2 。l 。

subcutaneous tissue 

Petechia in thoracic 
2 2 。1 1 。。4 。。l 。1 。 。l 1 3 2 1 1 

subcutaneous tissue 

豆c:chymosesin muscuius 。1 ム" G l 。。。。。 。6 1 。。。。。。。。。
rectus abdominis 

Hemothorax 。。。。。2 。。。。。。。。。。。。。。。G 。。
開emorrhagein thymus 。。。。。2 。。。。。2 。。。。。1 。。。。。。
Hemorrhage in testis 。。。。。3 。。。。。1 

トiemorrhagein epididymis 。C 。5 。3 。。。。。2 

討ydro-cystin kidney 、3 1 3 2 2 l 3 2 。2 。2 l l 。1 。。l 。l l 。。
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Table 百. Summary of microscopic chanqes in liver 

JCL-SD SLC-SD 

Male Female Male Female 

陥icroscopic
。l 2 2T 5 5T 。l 2 2T 5 5T 。l 2 2T 5 5T 。l 2 2T 5 5T 

キキ

9 5 9 10 8 9 10 9 9 9 changes -#" 9 8 9 7 5 5 7 9 10 10 9 9 8 8 

SL 3 。。。。。2 l 。 l 。。。。。l 。l 。l 。。
Foca! 関o l 。。。。。2 。。。。 。。。。。。l 。。。。。。
necros!s 5藍 1 。。。。。2 。。。。。。G 。。。。。。。。。。

SL l 2 。。l 。3 l l 。4 1 1 G 。。2 1 3 l 1 1 。。
Focal 間o 。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。
degeneration $寵 。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。。G 。

SL G 2 2 2 2 2 。2 l 5 8 5 。3 3 2 5 3 1 2 6 3 3 2 

Foca! MO 。。1 G l 1 G 。。。。1 。。。。1 。。。。。l 2 

cell-infiltration SE 。。。。6 。。。。。。。。。。。l 3 。。。。。1 

SL 2 3 6 。l 。l 8 1 U つ 2 I 2 4 。。。2 2 l 。3 。2 

cell-infiltr ation MO l 3 。。。G 。。3 1 。。。2 。。。。。。。。。。
in Glisson's capus~e 5豆 l G l 。。。2 。。1 1 。。。。。。。。。1 。。。

SL 。4 。3 I 0 。。3 。3 。。。3 。3 。。。1 。l 

$明It..，;;UV211る 問。 。。。1 。2 。。。ο r、 。 。。2 。2 。。。3 。2 

in liver ceiis $亙 。。。。。。。。。。。1 0 。。。。。。。。。。l 

of SL 。G む 5 。2 。。。6 G 5 0 。G l 。l 。。。3 。4 

basop!asm 間o 。。。2 。U つ 。。。。。。。。。4 G 8 。。。1 。。
of liver ce!ls SE G 。。。。。。。。。。o ~ 0 。。。。。。。。。。。

SL 。。。2 。υ つ 。む 。l G 1 l 0 。。4 。3 。。。。。。
Vacuolation 踏む G 。。。。l 。。。。。。。。。。 。。。。。
in liver cei!s SE C 。。。。む 。。。。。。。。。。 。。。。。

紫 SE: Severe， MO : Moderate， SL : Slight 

器滋 NO.ofPreparations 
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Table V. Summary of microscopic changes in kidney 

JCL-SD SLC-SD 

Sex Male Female Male Female 
~o~ 

Microscopic 。l 2 2T 5 5T 。 2 2T 5 5T 。1 2 2T 5 5T 。 2 2T 5 5T 
ヨ民業

changes -'r 9 8 9 7 9 5 9 10 8 9 10 9 9 9 5 5 7 9 10 10 9 9 8 8 

SL l 。3 2 3 l 3 2 。3 。2 1 G G l l 。2 。l 1 3 2 

Cystic MO 2 l 。2 1 。。2 。2 。。l 。。。。1 1 1 。。。。
degeneration SE 2 。。。。1 1 。。。。2 。。G G G l 。。。。。。

SL 。。。1 。。。。2 。。 1 G 1 G 1 。。l l 。。。
Encapuslation MO 1 。。。1 。1 l 2 1 。。。。G 。。。。。。。。。

SE 。。。。1 。。。。。。。。G 。。。。。。。G 。。
SL 4 l 3 2 1 。4 3 2 l 4 4 2 2 2 3 3 2 2 2 2 。3 4 

Focal MO 。。。。l 。l 。。1 。2 C 。。。。。。。。。2 2 

degeneration SE 。。。。。。。。。1 。l G G 。。。。。。。。。
SL 。1 3 2 1 。3 4 。。 3 l 1 l 1 。l 2 l 。4 2 

Focal 納。 。。。。1 。。1 2 。2 。。2 1 。。。。。。。。。
cell-infiltration SE 。。。。。。。。。。。。。C G G 。。。。。。。。
pyknosis SL 。l l 。。。。1 。。。2 。1 G 1 2 4 。1 2 4 2 

in epithelium MO 。。2 4 3 4 。。1 6 3 。G 。4 。2 。。2 6 。
。furinary tubules SE 。。。。。。。。。3 。2 。G 。。。1 。。。1 。。
Swelling SL 3 。3 4 。l 2 1 2 1 4 6 3 3 2 2 2 1 2 2 3 4 5 2 

in epithelium MO 。1 。3 3 1 。1 2 3 4 1 2 。。。。。。3 4 l 2 。
of urinary tubules SE 。。。。。。。。1 2 。。。G 。。。。。。。。。。
Vacuolation SL 。。。。。2 。。。。1 1 。1 。l 。。。l 。4 

in epithelium MO 。。。l 。。。。。5 。 。。l l G 1 。l 。4 

of urinary tubules SE 。。。。。。。。。。。。。。G 。。G 。。。。
G
H
C
 

高 SE : Severe， MO : Moderate， SL : Slight 

淡車 NO.of preparations 
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Fig. 1 Focal necrosis in liver of l11ale ]CL-SD rat. H. E. stain. 

Original l11agnification X 200. 

Fig. 2 Focal degeneration in liver of fel11ale ]CL-SD rat. H. E. stain. 

Original magnification x 400. 
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Fig. 3 Focal cell-infi1tration in liver of male JCL-SD rat. H.E. stain. 

Original magnification x 200. 

Fig. 4 Cell-infiltration in Glisson's capusle of liver of male JCL-SD rat. 

H. E. stain. Original magnification. x 200. 



622 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

Fig. 5 Swelling in liver cells of male SLC-SD rat treated with BHT 

for 4 weeks. H.E. stain. Original magnificationx 100. 

Fig. 6 Swelling and slight aggregation of basoplasm in liver cells 

of male SLC-SD rat treated with BHT for 4 weeks. H.E. 

stain. Original magnification x 400. 
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Fig. 7 Slight aggregation of basoplasm in liver cells of male SLC-SD rat 

treated with BHT for 4 weeks. H.E. stain. Original magnification 

x400. 

Fig. 8 Moderate aggregation of basoplasm in liver cells of male SLC-SD 

rat treated with B臼T for 4 weeks. H. E. stain. Original magnifi-

cation X 400. 

623 



624 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

Fig. 9 Vacuolation in liver cells of male SLC-SD rat treated with BHT 

for 4 weeks. H. E. stain. Original magnification x 200. 

Fig. 10 Cystic degeneration in kidney of male JCL-SD rat. H.E. stain. 

Original magnification x 100. 
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Fig. 11 Encapuslation in lddney of male JCL-SD rat. H. E. stain. 

Original magnification x 40. 

Fig. 12 Focal degeneration in kidney of male JCL-SD rat. H.E. stain. 

Original magnification x 100. 
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Fig. 13 Focal cell句infiltrationin kidney of male SLC-SD rat. H.E. stain. 

Original magnification x 200. 

Fig. 14 Pyknosis in epithelium of urinary tubules in kidney of female 

JCL-SD rat treated with BHT for a week.百.E.stain. Original 

magnification x 200. 
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Fig. 15 Swelling in epitbelium of urinary tubules in kidney of female 

]CL-SD rat treated with BHT for a \~ィ eek. H.E. stain. Original 

magnification x 200. 

Fig. 16 Vacuolation in epithelium of urinary tubules in kidney of 

female ]CL-SD rat treated with BHT for a week. H. E. stain. 

Original magnification x 400. 

627 



628 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

Fig. 17 Internal hemorrhage in thymus of female JCL拘SD rat treated 

with BHT for 4 weeks.日.E.stain. Original magnificationx 100. 

Fig. 18 Internal hemorrhage in testis of male SLC-SD rat treated with 

BHT for・4weeks. H.E. stain. Original magnification x 100. 
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Fig. 19 Internal hemorrhage and proliferation of connective tissues in 

epididymis of male ]CL-SD rat treated with BHT for a week. 

H.E. stain. Original magnification x 100. 

Fig. 20 Focal necrosis in pancreas of female ]CL-SD rat treated with 

BHT for 4 weeks.日.E.stain. Original magnification x 100. 

629 
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Butyl hydroxy toluene (BHT) と Linear alkyl benzen sulfonate 

(LAS)併用飼料で飼育のラットにみられた出血傾向の確認

平賀興吾キ柴 英子牛藤 井 孝中米山允子申

坂本義光*伊川三枝子*市川久次*矢野範男*

Confirmation of Haemorrhagic Tendency in Rat Fed Butyl Hydroxy 

Toluene and Linear Alkylbenzene Sulfonate in the Diet 

KOGO HIRAGAペ HIDEKOSIBA*， TAKASHI FU]II*， MASAKO YONEYAMA*， 

YOSHIMITSU SAKAMOTOヘMIEKOIKAWA*， HISATSUGU ICHIKAWAペANDNORIO Y ANOヰ'

先lこ，食品添加物で油脂類の酸化防止剤として使用

さ~1，る BHT (dibuty1 hydroxy to1uene) とj先斉リの

主成分である直鎖形アノレキルベンゼ、ンスルフォン酸ナ

トリウム (LAS)とを0.8%と0.2乃至0.07%の割合で

飼料lこ添加し， ラット l乙与えたと ζろ70日日頃より雄

において陰嚢内，腹腔内等!こ出血をきたして死亡する

ものがあった ζ とを幸良告したり.

ζの出血は，:5クマロールをラットlこ投与したとき

にみられる出血の所見に似ていた乙ととLASの添加濃

度と出血発症百数との関連がみられなかった ζ と等よ

り飼料中へ血液凝固阻止物質の混入という乙とも考え

られたので，新らたに添加飼料を作り，雄ラットを用い

て追試するとともに， VitaminKの効果を検討した.

試験材料および検査方法

試料:1)ツブチルヒドロキシトルエン (BHT)ー

和光利薬工業株式会社製 LotNo. DG 1870， mp 69.5 

2)直鎖形アノレキノレベンゼンlスノレフォン酸ナトリウ

ム (LAS)一花王アトラス株式会社製ネオペレックス

F-60， Lot No.127 (C1o-17.6%， Cu-34.1%， C12-

27.7%， C13-19.0弥， C14-8.7%， 有効成分60::t2 %， 

未反応、油分1.5%以下，無機塩類4.0%以下，水分38%

pH (1 %) 7.1，平均分子量 345.8)

1) 2)試料を次の割合で船橋農場製ラット・マウ

ス用飼料FIIの原末l乙混合後国型化し，試験動物l乙水

道水とともに与えた.なお，対照用問型飼料も同一飼

半東京都立衛生研究所毒性部

160東京都新宿区百人町 3--24-1 
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Hea1th 
24-1， Hyakunincho， 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 ]apan 

料原末より製造した.

BHT 0.8係十LAS0.2% (LT-1飼料〉

BHT 0.8%十LAS0.07% (L T-2飼料〉

試験動物:Wistar SLC系ラット (SPF)雄の 4]mI

齢のものを静岡県実験動物農業協同組合より購入， 1 

週間一般飼料 (FII) tこて飼育後試験飼料を与えた.

飼育環境は， 25士10，湿度55-65%，照明時間を午

前 6時から午後 6時までとし， 5匹ずつ同一ステンレ

ス金網ケージに収容飼育した.

検査:

L血液学的検査2); a)赤血球数 (RBC)， b)ヘ

モグロビン (Ht，シャンメトヘモグロピン法)，c)ヘ

マトクリット (Ht)， d)平均赤血球ヘモグロピン

量 (MCH)， e)平均赤血球容積 (MCV)， f)平均

赤血球ヘモグロピン濃度 (MCC)， g) 白鳳J)~数

(WBC) ， h)血/Ni詩文 (Fonio法)， i)血液凝国時間

(Sahli-Fanio法)， j)プロトロンピン時間 (Quick

l段法)， k)部分トロンボプラスチン時間 (P.T.T.)

1)プロトロンピン消費試験.

a)よりめまでは大伏在静脈より，りからり

では心臓穿刺あるいは外頚静脈より，更に i)は断頭

時放出する血液より血液を採取し検査した.

2.血清生化学的検査2); a) GOT (Retman-Fran-

ke1法)， b) ALP (Kind-Armstrong法)， c) LAP 

〈竹中らの法)， d)総蛋白量(エルマ蛋白計)2)

以上は断頭時放出する血液を直接ポリエチレン製遠

心管l乙採取， 30分間室温放置後 2
0 冷却遠心機を用い

3，000 rpm， 15分間遠心後採取した血清を用い検査し

Tこ.
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Table 1 LT-1， LT-2 飼料飼育 6週間目ラットの

プロトロンピン時間〈心臓血〕

飼 料

対照

LT-1 

LT-2 

2ド Pく0.05

43. 6 ::t 16. 00* 

21. 3土1.52 

Table n LT-1， LT-2 飼料飼育 7j1m間目ラットの

血液凝固， プロトロンピン時間およびプ

ロトロンピン消費試験(外頚静脈血〉

ラ数

職平均(分凝土〉5固D 
プロ時士トS間ロDン 験フピa±平ンロS消均D トロンE可 1ヰ ツ
ピン 費試

ト 平均(秒〉 (秒〉

対 11召 5 I 4. 4::t1. 9 16.6土 2.6 54. 7土19.6

LT-1 5 5.6土1.840.6土13.1ヰ*84.1土40.6

LT-2 5 5.0土1.124.8士 2.3ヰヰ 80.7土17.7

料 Pく0.01

試験およびその結果

1. 試験飼料 (LT-1，LT-2)により飼育を開始し

て 6週間目のラットのプロトロンピン時聞を，それぞ

れ 5匹についてエーテル麻酔下心臓穿刺により採血レ

て検査した.

対照群の 1~および LT-2 群の 2芭は溶血により測

定不能で結果は Table1のようになった.

すなわち，対照では平均 19.8秒であったのに対し

LT-1群は43.6秒で明らかな延長が認められたが，

LT-2群は21.3秒で有意の延長ではなかった.この際

対照は採血手技の失敗で一匹死亡したが， LT-l群で

は4匹， LT-2群は全例 1時間から24時間以内に胸腔

内出血により死亡し，血液凝固能の異常がうかがわれ

Tこ.

2. 試験飼料による飼育開始後7週目のラットの血

液凝固時間，プロトロンピン時間およびプロトロンピ

ン消費試験を，主義麻酔下l乙外頚静脈より採血して，検査

した.

結果は Tablen fe.示すようで， LT-1群， LT-2群

ともに，血液凝問時間は有意な延長はみられなかった

が，プロトロンピン時間は明らかな延長で， 6 J1mの場

合と同様に LAS含有量の多い LT-1飼料群において

顕著であった.プロトロンピ、ン消費時間は変動が大き

かったが，延長傾向が強かった.

3. 試験飼料により飼育開始して51日目から鼻腔，

陰嚢その他に前回報告したと同様な出血をきたすラッ

トがみられるようになった.この出血は比較的急激に

おき死の機転をとる場合が多いため発見と同時に行な

うので十分な検査はできなかったが， その結果は

Table]J[のようで， 出血は LT-1飼料群にのみみら

れた.出血の大きかったものは著明K赤血球数，ヘマ

トクリット，ヘモグロビンが減少し，プロトロンピン

時間，血液凝固時間(完結〉が測定不能であった.そ

の地でもプロトロンピンおよび血液凝問時間の延長が

顕著であった.

4. LT-1飼料により 11週間飼育したラヅト l乙

VitaminKを投与して， 血液学的， 血清生化学的お

よび臓器重量的影響をみた.

VitaminK (和光純薬 LotNo. TPE 7742) 50 mg 

を10%アラビアゴム液(局方) 1 ml Ie.懸濁，午前 9

時と午後8時の 2回，腹腔内乃至経口投与して翌朝 9

時より検査を，赤血球数，ヘモグロビン量，ヘマトク

リット，血小板数および白血球数測定用血液は大伏在

静脈より，プロトロンピン時間測定用血液は外頚静脈

より， 血液凝固時間および血清生化学検査 (GOT，

ALP， LAP，総蛋白量〉用血液は解剖のための断頭時

血液より採取して行ない，臓器は心臓，肝臓，腎11蔵お

よび牌臓を摘出し，重量を測定した.

結果は TableN(血液学的検査成績)， v (車清生

Table ]J[ 試験飼料ーによる飼育で出血がみられたラットの血液学的所見

飼育開始後の
日数(日〕

51 

63 

64 

65 

69 

参 考

I ~ 19 I 蹴 I u ~ [Of_ '¥ I Hb j…ン|血液凝吋
飼 料¥ xtò~~lln31 Ht例 lω(100ml) Iピ 沼 早 ( 問 ω l 

LT-1 1. 58 13.0 4.0 t耳乙 。c
LT-1 8.91 45.0 80 23.0 

LT-1 一 一 65 16.4 

LT由 1 8.08 30.0 11.2 65 9.5 

LT-1 0.77 7.5 3.2 cc cc 

Control 8.41 53.5 19.6 15 1.5 

WBC 
X 102(mm3 

146 

114 

一

120 

2.5 

101 
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Table N LT-1 飼料(1)による 11]~間飼育ラットの血液学的所-見と Vita111in K の効果

試験飼料 フヮ RBC Hb Ht MCH 
X 104 

処 il昆旦 ト数 /1111113 g/dl ?ら γγ 

立す fI召 952 19. 7 53.9 20.8 
7 

土63巴) 土0.3 ::1:::1.0 ::1:::1.5 

LT-1 941 18.2 50.3 19.5 
6 

一 ::1:::108 ::1:::0.5料 土1.5件 ::1:::2.4 

LT-1 958 18.0 49.9 18.9 
7 

VKb) p.O. ::1:::62 ::1:::0.4料 土1.2ヰ口!: ごと0.5*

LT-1 859 16.9 47.5 19.9 
6 

VK i.p. 土101 土1.口.~ ::1:::2.8料 ::1:::0.9 

a) BHT 0.8%， LAS 0.2%併用添加飼料

b) Vitamin K 50 mgを2田J支与1:&14時間

c) -¥]7・均::1:::SD

MCV MCC 
血×小10板4 数間フン。〔ロピ秒ント〕時ロ

1-13 ?も /1111113 

56.8 36.6 76.5 18.7寸十

::1:::4.1 土0.3 士16.2 ::1:::4.5 

54.3 36.2 93.9 40.2 

::1:::7.9 士0.9 土19.3 +11. 5料

52.3 36. 1 95.2 18.9十十

::1:::3.2 +0.6 +10.9* 士3.8

55.8 35. 7+ 80.1 13.5+十

::1:::5.9 土2.0 +14.4 土1.5

対照l乙対して:* P<0.05 
中 * P<O.Ol 

LT-1/こ対して:十十 P<O.Ol

血固〔完(羽時分生結〕凝間) 
もNBC

X 102 

/m1112 

1. 28 110 

::1:::0.27 +13 

2.50 118 

土0.32が!と 十 23

2.28 101 

土0.86 +17 

2.95 88 

+ 、~:ー +24 

Table V LT-1飼料ωによる11週間飼育ラットの迎清生化学的所見と VitaminK の効果

試処

対

R段 飼
料置 フト数ヅ 総蛋g/d白J 量

H23 
7 6.60::1:::0.16巴〉十十

LT-1 
6 7.91::1:::0.16料

LT目 1
7 7.77土0.37料VKb) P・O.

LT-1 
6 7.53土0.68牛VK i.p. 

a) BHT 0.8%， LAS 0.2%併用添加飼料

b) Vitamin K 50 mg 2回投与後14R寺問
c)平均土SD

化学的検査成績〉およびVI(臓器重量)/乙示す通りで

ある.

LT-1飼料飼育11週間ラット(無処置群〉は普通飼

料飼育ラヅト(対照群〉と比べて赤血球数 (RBC)I乙

差はみられなかったがヘモグロピン量 (Hb)，ヘマト

クリット値 (Ht) が明らかl乙低下， したがって平均

赤血球ヘモグロビン量 (MCH) および平均赤血球容

積 (MCV) の低下傾向がみられた. 平均赤血球ヘモ

グロピン濃度 (MCC)には差なく，血小板数は増加傾

而がみられたが有意とはいえなかった.プロトロンピ

ン時間は著明な延長が，また血液凝固時間(完結〉も

明らかな遅延がみられた.白血球数l乙は全く差がみら

GOT ALP 
K unit/dl K-A unit/ml 

175.3士18.2+ 32.4::1:::3.0 

212. 5::1::: 32. 7'ド 33. 7土4.5

189.9土12.5 35.8土7.1

194.0::1:::21. 2 35.6::1:::6.1 

対照l乙対して

LT-1 Iこ対して

れなかった.

LAP 
G-R unit/dl 

206.4土38.2+

274.1::1:::57.2* 

180.0::1:::61. 5十

195.7土36.9+

半 P<0.05

'1日ド P<O.Ol 

+ P<0.05 
十十 P<0.01 

以上の無処置群に対レ VitaminK を経口乃至腹腔

内投与した処置群で、は， RBC， Hb， Ht， MCH， MCV， 

MCC血小板，血液凝固時間，白血球数においては全

く差を示さなかったが，プロトロンピン時間のみは著

明l乙短縮し，対照群と同じあるいはより小さい値を示

した.すなわちプロトロンピン時間は回復したが，血

液凝固時間は回復しなかった.

血清生化学的検査成績では，無処置群は対照群lこ比

べ総蛋白量， GOT， LAPともに上昇がみられた.こ

れに対し VitaminK を経口乃至腹腔内投与した処置

群では総蛋白量は無処置群と同じ高い胞を示したが
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Table VI LT-1飼料ω による11週間飼育ラットの臓器重量と VitaminK の効果

試 E会 E司 料 フヅ Heart Liver JωKl変i土dnSeDy 
mg1m1S0gp0l士gee士SnD SD 

処 直 ト童文 mgm/1g00土gS土DSD g/1g00土gS土DSD mgn/11g 00g土SD

対 11召 832.3土22.5 9.63土0.51 867::1::56 555土30
7 

292. 7土 8.6 3.42土0.14 308土10 197::1::10 

LT-1 766.6+31. 0 14.97土1.12** 911土62 493:!:42キ

6 
288.9+ 9.3 5.62::1::0.15キ* 342士9料 185土 7*

LT-1 772. 8:!:61. 0 14. 85:!:1. 19料 929土101 520土48
7 

VKb) P・O. 294.5::1:: 6.4 5.66土0.18料 354土18料 199土18

LT-1 823. 1土75.1 14.28土1.06料 971:!:96'ド 567士87
6 

VK i.P. 318.6+29.4 5.52::1::0.26牢宇 375:!:28ヰヰ 220土41
一 一一

a) BHT 0.8%， LAS 0.2%併用添加飼料

b) Vitamin K 50 mg 2回投与後14時間

対照l乙対して * P<0.05 
*キ P<O.Ol

Table 刊 LT-2飼料ω による17週間飼育ラットの血液学的所見と VitaminK の効果

験飼料「|蹴|
Hb Ht 

1-iノ…「号制明lmc 
ンピン時 ンピン消 ン

処 置ト数 x104jmm2 gjdl ?も 間 費試(秒験〉 ス 102jmm3 

(秒〉間

交す 884 173i52413061577i 4011位| 103 
9 

::1::40.9C) :!:0.43 土1.14 土13.8 土12.4 :!:2.9 I :!:0.65 土5.7 

対‘ 1]召 893 
8 

V.K. i.p.b) 土104.5

172|518| 

土0.45 I :!: 1. 28 

LT-2 16.5 50.2 
11 

:!:58.9 土O.19 ::1::1. 59 

LT-2 

I 13 Iょ 16.6 52.4 

V.K. i.p. 士0.57 土1.34 

a) BHT 0.8%， LAS 0.07%。十用添力日目立j料

b) Vitamin K 5 mg 1回投与 24時間後

c)平均:!:SD

GOTおよび LAPは対照群l乙近いあるいはより低い

{直を示した.すなわち GOTおよび LAPは Vitamin

KILより回復したといえる結果であった.

臓器重量において，無処置群で、は肝臓が，実重量お

よび 100g体重比重量ともに著明な増加を示し，腎臓

が比重量において有意な増加が，牌臓においては実重

量および比重量とが有意な減少がみられた.これに対

し処置群では，肝臓および腎臓の重量は無処置群と同

じであったが，牌臓重量は対照のそれと近い憶を示し

た.すなわち牌臓は VitaminK 投与により重量が回

復するようにみえた.

:!:7.8 土4.8

33115711回

土3.5 土0.56 土12.6

35.6 138.7 7.7 1. 80 103 

土16.6 :!:64.0 土5.0 土0.47 土12.0

30.6 29.5 2.0 1. 84 99 

士31.5 土6.9 土1.8 ::1::0.35 ゴこ11.5 

5. LT-2館料lこより 17週間飼育したラ γ トの血液

学的検査ととれに対す VitaminK投与の影響をみた.

Vitamin K 5 mgを 10%アラピアゴムj夜0.5mll乙

懸渇させて腹腔内l乙投与24時間後に，赤血球数，ヘモ

グロビン量，ヘマトクリット，白血球数を大伏在静脈

より， プロトロンピン時間， プロトロンピン消費時

間，部分トロンボプラスチン時間は外頚静脈より，血

液凝固時間は断頭血より採血して検査した.

結果は Table刊に示す通りで， 4. の項 LT-1~W 

料飼育の場合にみられたような大きい変化はみられな

かったが， LT-2飼料飼育17週ラ γ ト〈無処置群〉では
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プロトロンピン消費試験の，変動が大きいが，明らか

な延長とプロトロンピン時間および部分トロンボプラ

スチン時間の僅かな延長傾向がみられた.乙れに対し

Vitamin K 投与によって対照群または対ftftl(.Vitamin

k を投与した群と同等あるは以下の値を示した.

総括と考按

ラットにおいて BHTと LASとの相乗毒性の検討・

を行なう亜急性試験中，雄性ラットl乙鼻腔や陰嚢等l乙

出血をきたし致死するものがあらわれ， 6月後の試験

終了時の検査で，生存ラットにおいては血液凝固時間

の延長がみられた.

乙の際， BHT単独投与のラットにおいても血液凝

固時間の延長の傾向が認められたが， LAS 単独投与

ラットでは大量でも全く認めることができなかっ

Tこ1)3)• 

今回は， BHTと LAS併用投与によるラットの出

血傾向とこれに LAS関与の程度を確認することおよ

，びVitaminK の影響をみるため， 上述の試験の場合

と全く同じように BHT0.8%とLAS0.2% (LT -1) 

および BHT0.8%とLAS0.07% (LT-2)を合有す

る国型飼料 2種をつくり，雄性ラット lこ与え，飼育し

?こ.

1. LT飼料によりプロトロンピン11寺聞の延長をき

たし，その程度には LAS添加濃度との関連がみられ

LT-1の方が LT-2より強かった.

2. LT-1飼料飼育ラット l乙，飼育開始51日間より

自然出血をきたすものがみられた.

3. LT-1飼料飼育11週のラットではヘモグロピ

ン，ヘマトクリットの減少，プロトロンピン時間，血液

凝問時間の延長，血清の総蛋白量の増加， GOT，LAP 

の活性の上昇，肝臓，腎臓の重量の増加，牌臓重量の

減少がみられた.

これに対レ VitaminK 50 mg， 2回投与で，プロ

トロンピン時間， GOT， LAP活性および牌臓重量が

回復したが，血液凝固時間は回復しなかった.

4. LT-2飼料飼育17週のラットではプロトロンピ

ン時間，プロトロンピン消費時間，部分トロンボプラ

スチン時間が僅かに延長し，乙れに対し， Vitamin K 

5mg 1回投与で回復がみられた.

以上により BHTとLAS併用によりラットlこ出血

傾向を起きせ，それに LASの関与していることを確

認できた.

また， VitaminK により直ちにプロトロンピン時

間は回復するが，血液凝固時間は回復しないことから

出血傾向を起させる機作には少なくとも二つ以上ある

ζ とが考えられた.その一つは VitaminK を介する

プロトロンピンの生成の抑制であろうが VitaminK 

1(. BHTと LAS がどのようなからみで， どこのレ

ベルで、関与しているか，また他の血液凝問時間を抑制

する機作は何か，今後H今味を続け， BHTおよび LAS

の毒性評価の一助としたい.
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直鎖型アルキ}!，.ベンゼンスルホン酸ナトリウムのト口ンピン阻害作用について

高橋 省*柴 英子*中尾 )11員子 牛 平 賀 興 吾 *

Inhibition of Thrombin by Linear Alkylbenzene Sulfonate (LAS) 

OSAMU T AKAHASHI*， HIDEKO SHIBAヘTOSHIKONAKAOヘANDKOGO HIRAGA * 

柴らによって示されたよう Ir.，直鎖型アノレキルベン

ゼンスルホン酸ナトリウム (LAS)およびジブチノレヒ

ドロキシトルエン (BHT) を，それぞ~1，0.2および0.8

%，同時にラヲト l乙投与する ζ とlこより，短期間のう

ちに，凝固時間，プロトロンピン時間の延長，ならび

に，自然出血による致死が起る 1) この機作を考察す

る場合，とくに血液凝固の反応系に関しては，次の二

つの可能性が考えられる. 1)凝固反応の阻害物質が

血中l乙存在するため. 2)凝固因子(フィブリノーゲ

ン，プロトロンピン，第刊因子等〉が減少したり，欠

如したりしているため.柴らは，第 2番目の可能性に

ついて検討を加え， BHT単独投与で血撲中のプロト

ロンピン，第四因子の減少がみられることを示してい

るわ. 本報ではもっぱら，第1番目の可能性について

検討を加えた.

実験方法

1. LAS， RHT，基質， 酵素， 試薬類および分析

機器

LAS一実験 Iおよび実験置に用いた LASは，花王

アトラス株式会社製ネオベレックス F-60， Lot No. 

127であるの. 実験Iおよび実験lVlC用いた LASは

ライオン?l:tl脂株式会社研究所製のものを精製して用い

?こ.

BHT-実験 Iおよび実験][1こ用いた BHTは， 和

光純薬製のものを3)，実験]I， 実験百では，上記のも

のを，エタノール中で、 2回再結品して用いた.

フィプリン一生化学工業のウシフィブリンを用い

ホ東京都立衛生研究所毒性部

160東京都新宿区百人町 3-24-1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo 160 Japan 

た.フィブリノーゲンー和光純薬製のウシフィブリノ

ーゲンを用いた.1トトシルアルギ、ニンメチルエステノレ

(T AME)--Sigmaのものを用いた. トロンポプラス

チン--VVarner-LambertCo.製の SimplastinA (ト

ロンボプラスチン， Ca2+，第V因子，フィブリノーゲ

ン〉を用いた. トロンピンー持田製薬ウシトロンピン

を用いた. ウシ血清アノレブミン;Sigma，オリーブj由

;日本薬局方，ローダミン B;E. Merck， シリカゲ

ルG (薄層クロマトグラフィー用); E.Merck. 

機器一分光光度計:(目立 124)，強光分光光度計(日

立 MPF-4)

2. プロトロンビン， トロンビン時間の測定

プロトロンピン時間は， O.lMクエン酸ナトリウム

溶液 11乙対し，ラット静脈血 9の割合で、採血し述心分

i捕して血撲を得たのち， 370

で血撰 100μ1tc対し，

Simplastin A を0.2ml添加後フィブリン塊の生じる

までの時間を Quickの方法4) に従って測定した. ト

ロンピン時間は， 血柴 100μ1Iこトロンピンを 50/-1l

(5 NIH units)添加し， 250

で， フィプリン塊の生

じるまで、の時間を測定したへ

3. LASの定量

LASは紫外部l乙特徴的な吸収ピークを持つ (}.max

261 nm)ので， 261 nmの吸収と，吸光係数より求め

た.少なくとも，ラウリルベンゼ、ンスルホネートとし

て， 0.05から0.5mMまで直線的であっ1二.また，

LASはメチレンブルーと特異的に結合するので，

SLA i容i夜1.0 ml Iこ1%メチレンブ、ルー水i:Bi{誌を力日

え，f昆和後， クロロホノレムを 2.0ml加えた.マグミ

キサーで10回混和し，上層を洗浄しながら除去後，ク

ロロホルム層について， 550 nmで比色したの乙の方

法で0.1から1.0mMまで直線的であった.なお，高

濃度のリン脂質，トリグリセリドが，同様に結合した.

4. 蛋白質の定量
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Fig. 1. Extraction of blood c10tting inhibitor from LT -rat plasma 

蛋白質は，目的l乙応じて， ピウレット法7)， Lowry 

法ペアミドブラック法9)を用いた.

実験 1 LAS， BHTを同時に投与したラット (LT-

投与ラット〉の血築中における，凝固阻害物質

の存在性の検討

動物 ;SD系の雄ラグトを用い， 0.8% BHT， 0.2 

'% LASを添加した飼料(船橋農場 F-][，組蛋白量

21. 3510)を自由良・取させた.投与後， 24日で自然出血

し，致死直前のラットの頚静脈から採血し，血援を得

て実験l乙供した.その血撲のプロトロンピン時間は，

5分以上に延長していた.

実験 ;SD系の雄ラット正常血疑 20μn乙上記LT-

血援を 0.9%塩化ナトリウム溶液でさまぎまに希釈し

100μJを加え，それについて，プロトロンピン時間を

測定した.

実験 JI LASおよび BHTの;疑問反応への作用

プロトロンピン時間への影響 ;SD系の雄ラット正

常血柴 10μ11乙 LAS 溶液あるいは， BHT乳渇i伎

を加え，それについて，プロトロンピン時閣を測定し

た.BHT はオリーブ油にとかし，ウシ血清アルブミ

ンを力日えた後，ポリトロンにより乳i萄して用いた.

(オリーブ油 5% vjv，ウシ血清アルブミン 2%wjv) 

フィブリンの溶解;フィブリンの懸渇液lこLASを

加え， 25。で30分間放置し， 600 nmの渇度の減少を測

定した，フィブリン濃度， 4. 84x 10-2 %，反応i昆液，

3.0 ml. 

トロンピン反応への影響;1 %フィブリノーゲン

100 μlle.， 0.025 M トリス緩衝液 100plおよび LAS

溶液 100μJ を加え， トロンピン 10pl (10 NIH 

units) を添加して， フィプリン塊の生成する時閣を

測定した.また， トロンピンのエステラーゼ活性l乙対

する作用をみるため， トロンピン 10μl，0.0009%フ

ェノールレッド溶液 (0.025M トリス緩衝液， p註

8.2) 3.4 m1， 0.17 MlトトシルーL-アルギニンメチ

ノレエステル (0.025M トリス緩衝液， さらに pH調

製して pH8.2) 0.4 m1 Ie.， LASを加え，全量 4.0

mlとし， 370， 30分間反応させ， 565 nmの吸光度の

減少10)(乙対する LASの阻害効果をみた.なお，反応

はすべて，基質を添加して開始させた.

実験車 LT-投与ラットの血援中からの阻害物質の抽

出

LT-血援， 25 ml 1乙水 25mlを加えた後，メタノ
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動物;SD-JCL系，雄ラットを用いた.ラットは次

の群l乙分けた;

I群，基本飼料11)十1.0%BHT 

E群，基本飼料十0.3%LAS 

貰群，基本飼料十1.0%BHT十0.3%LAS 

各群は 5頭とした. 10日間の飼育後，採血した.各群

について，プロトロンピン， トロンピン時間，血柴蛋

白量および血援にトロンピンを加え10分間放置後，析

出したフィブリン塊を洗浄し定量した.

結果

LTω投与ラットの血紫中に存在する風液凝固

阻害物質

Fig.2. において，横軸は， LT-血授の添加量であ

り， 1は，採取血疑そのものを添加した場合を示し，

10-1， 10- 2 は0.9~ら塩化ナトリウム溶液で希l釈した相

対濃度を示している.縦軸は， LT-血授の代りに 0.9

%填化ナトリウムを加えた対照のプロトロンどン時聞

を，それぞれのプロトロンピン時間で割った値を示し

ている. 乙れは， コントローノレを 1とした相対的な反

応速度を示すものと考えられる.したがって， LT-血

撲の添加により，プロトロンピン時間の延長，すなわ

ち，反応速度の低下がみられる.乙れは， LT-血柴中

~ë. ，血液凝固の阻害物質が存在する ζ とを示すもので

ある .ζの阻害効果は， ，LT-血援を 1000
Cで 2分間

処理しても失活せず，熱メタノールあるいは水で抽出

可能であった.

実験1I LASおよび BHTの凝固反応への作用

Fig.3. は LAS によるプロトロンピン時間の延長

実験 I

ール 100ml を混和し， 1時間還流した. 残溢は，

'O.4N水酸化ナトリウム 20mlを加え， 1昼夜放置

後，ホモジナイズレ，塩酸で中和後分画 1とした.抽

出液は 50mlまで減圧濃縮し， 6N塩酸で酸性l乙し

エーテルを加え分液操作を行なった.水相は，中和後

トロンピン阻害作用を有していたので，再び 6N塩酸

を力日え酸性とした後，ベンゼンを力f_Jえ分液操作を行二な

った.水相は減圧乾国後，エタノーノレを添加し，エタ

ノーノレ不溶分画(分間1I)と可溶分由(分画][)~乙分

!離した.ベンゼン相は乾国後，7](1乙乳渇し，分画Nと

した.エーテ jレキ目は乾間後，水酸化ナトリウム水溶液

を加え，再び塩酸酸性の条件でエーテル抽出を行なっ

た.抽出物は， シリカゲル G薄層(5cmx20cm， 

0.75 mm) Ie.より ，n-ヘキサンーエーテルー酢酸。o: 20 : 1)で展開し，原点l乙止まる極性脂質の部分

(分画V) と，それ以外の脂質部分(分画VI)I乙分離

した (Fig.1.).各分画は， 1 %フィブリノーゲン，

仏 5ml， トロンピン 0.1ml (100 NIH units)， O. 002 

M 酢酸緩衝液 pH7.4， 0.1 mlの反応系への阻害効

果をみることにより，阻害物質の存在性を検討した.

さらに，阻害効果のみられた分画ιついて，紫外部の

吸収パターンを描き， LAS との向ー性を検討-した.

なお，標準の LASはウシ血清アノレブミンとの混合液

カ〉ら，製lメタノー )V~白出により， 91.8 %， LASオくj容

液を塩酸酸性にして，エーテルで、抽出した場合lζは，

91.5%の回収率を得ている.

実験N BHT， LASおよび LT投与ラット血奨のプ

ロトロンピン， トロンビン時間およびフィブリ

ノーゲン

Inhibitory effect of L T -plasma 

on blood clotting 

Fig 2. 
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程，第X因子による，プロトロンピンからトロンピン

への転換過程という三つの段階への作用に分けて考え

る乙とができる.

可溶性フィブリンからフィブリン塊の生成するLAS

過程l乙対するの作用については，不溶性フィブリンの

LASによる可溶化の程度をみて，その可能性を類推す

るに止めた. Fig.5. は LASによるフィプリン懸濁

液の渇度の低下を示したもので， 1.0 mM以上でO.(}.

の低下がみられる.

Fig.6. はトロンピンの反応に対する LASの効果

を示したものである. それによると， LASの添加に

を示すグラフである. LAS 添加により， 速度の低下

が起っていることがわかり， 0.6mM付近で 50%の

阻害が起っている.なお， B狂Tは少なくとも 10mM

までは阻害効果を示さなかった.次l乙， LASとBHT

が正常凝固反応過程J乙対して，相乗的l乙阻害効果を示

す可能!生を検討するため，両方を同時に加えた系で，

プロトロンピン時間の変化をみた. Fig.4.で，相対的

な速度の低下は ::LASにのみ由来し BHT 1，乙関与す

ることはなかった.

LAS によるプロトロンピン時間の延長作用につい

ては，少なくとも，フィブリンの重合過程， トロンピ

ンによるフィブリノーゲンからフィプリンへの転換過
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Table 1 Assay for each fraction. 
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害と拾坑阻害がともに起っているといえる.

実験1ll LT-投与のラット血張中に存在する凝罰阻害、

物質と LASとの関係

実験方法の項で述べたような手順に従って阻害物質

を抽出した.実験Iの最後に触れたように，乙の物質

が蛋白質等の高分子ではないとと，有機溶媒l乙とける

等の性質をもとにした抽出法で、ある.分画 IからNのJ

トロンピンへの作用を示したのが Table.1である.

対照(阻害物質の代りに水を加えた〉の相対的速度

1. 01乙対し，分間V，lll，JI， Nが1m告:効果を示した.分

画Wは分間Vのコンタミと考えられる.分画Iは，高

濃度l乙塩化ナトリウムを合む分画であり，塩化ナトリ

ウムが高浪度でフィプリン塊生成を阻害する ζ とか

ら，もっぱら， V， ][が問題となる.分画亜は正常ラ

ットの血授からも同様の操作で得られた. Fig.9. は

分i白Vの紫外部の吸収パターンを示したものである.

p-トJレエンスルホン酸が LASとほぼ同様のパターン

を示す ζ とから， LASの吸収が， 少なくとも， ベン

ゼンスルホネートK由来するものである ζ とがわか

る.分函Vはメタノーノレ中で、図 9のようなパターンを

示し， LASと，ほぼ同ーの構造を持っと考えられた.

また，分間Vは， LAS同様， メチレンブ〉レーと複合

4 
TAl¥lE-J 

10 

C:oncn. (Jf TAl¥lE 

Fig.8. Inhibition of thrombin-esterase 
activity by LAS ( 2) 

より，明らかなトロンピン~I]害が起り， 50 %阻害の

LASrJ;j~は0.05mM 付ー近であった. Fig.7B.はTAME

としたトロンピンのエステラーゼ、活性への影響

をみたもので、ある.LASのj示力口!こより，トロンピンの

反応が阻害され， Ki値は 9.011Mであった. Fig.8. 

はLineweaver-Burkプロットであるが， ζのエステ

ラーゼ反応は低濃度の基質で Iぺ~H1X' ](m f直とも∞を

示し，高濃度の基質に至り，決った Vmux 値を示す.

そ乙で，その Vmu){> ](m値と LAS添加後の VlllU主

Km組合比較する ζ とにより， ζの[[1.害では非拾抗悶

20 o 

LD 
にζ〉
U口
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Table ]f Prothrombin， thrombin index and fibrin concentration of rats fed on diets 
containing BHT， LAS and LT 

Group 1 

Prothrombin index 33土4

Thrombin index 86土伊*

Fibrin (mg/ml plasma) 3.27 ::1::0.22 

Fibrin/Total protein (%) 2.24 ::1::0. 12 

The resul ts are gi ven as mean val ues::1:: S. E. M. 

Factor x. V Prothrombin J_' aCl.Ul  A ， Y Thrombin 
Ca (3) ~ 

Fibrin (soIuble)-r-FibrinolZen 
↓ (1) (2)υ  

Fibrin (insoluble) 

Fig.10. Schema of coagulation 

体を作った.分画][は， 260 nm付近に吸収を持たな

カ〉っTこ.

実験N BHT， LASおよび LT日投与のラット血疑の

トロンピン時間

実験方法の項で述べたような条件で動物を飼育し

た. 10日目のプロトロンピン指数， トロンピン指数，

フィプリン量，フィプリンの血柴蛋自民対する割合

を， Table. ]f Iこ示す.データは， 平均値i乙標準誤差

を付記して示してある.プロトロンピン指数は， 1， 

E群がE群lこ対し有意l乙低く (P<O:01)， 1， 1[群問

では有意差がなく，柴らの結果と一致していた. トロ

ンピン指数は， ]f，班群が I群i乙対して有意 l乙低く

(P<O.Ol)， ]f， 車群聞に有意差はなかった.フィ

プリン量は，血技 1mlあたりでも， 総、血援蛋自民対

する割合でも有志:差はなかった.

考察

実験Iの結果が示すように， LT 投与ラットの血授

中には血液凝岡阻害物質が存在する. Fig.1.にみら

れるように，阻害曲線の勾配が急であるから，阻害の

発現l乙，かなり多数の阻害物質が関係していると考え

られる.この傾向は， 40

で長期間(半年間〉保存した

LT血撲については，さらに大きく， Fig.2.の相対濃

度で表現して， 10-1 ぐらいのところから阻害が開始

され，1では完全な阻害がかかり，相対速度は 0.0と

なる.乙れは，新鮮血援では，阻害効果がある程度マ

スクされていることを示すものであり，一般的に考え

て，変性しやすい高分子のある部分がその役割を担っ

ているのではないかと思われる.

実験Iによって示されたように， LAS はプロトロ

Group ]f Group ][ 

72土3料 44::1::6 

39土12 61土2

3.14土0.08 2.78::1::0.14 

2.13::1::0.04 2.01土0.11

rats.林 P<O.Ol(vesus Group ][). 

ンピン時間を延長させる (Fig.3.). そして， BHTは

直接的な意味で、は，プロトロンピン時間の延長lこは，

作用していないように思われる (Fig.4.).Fig.2. と

Fig.3.を比較すると，急、勾配であるという点などで，

かなり良く似た曲線で、ある ζ とがわかる.これは， 4 

OCで長期間保存した LT-血援について，考慮すれ

ば，さらに， 良く似ている乙とがわかる LASのプ

ロトロンピン時間延長効果については Fig.lO.に示し

たくり， く2)，(3)のいず、れかの段階への作用に

分離して考える乙とができる 12). (1) はフィプリン

の重合過樫， (2) はトロンピンによるフィブリノー

ゲンの加水分解過程であり， (3) は第X因子による

プロトロンピンの加水分解過程である.本報では，

(1)および (2)について検討を加えたが， Fig.5.， 

Fig.6.を上ヒ較して (2)の段階すなわち， トロンピン

に対する阻害が(1 )の反応すなわち，重合阻害J乙比

して大きいように思われる.Fig.3.とFig.6. を比較

したとき，プロトロンピン時間の延長に関して50%の

阻害を起乙す LASの濃度は 0.6mM付近であり， ト

ロンピンの50%阻害濃度は 0.05mM付近であるから，

I桁の違いがある ζ とになる. (3)の可能性，つまり

第X因子への作用については不明で、あるが，桁数lこし

て， トロンピン以上の阻害がお乙るとすれば，プロト

ロンピン時間の延長作用と比!院して，あまりにもかけ

はなれた結果になり矛盾を生じるから，阻害があると

しても，たかだか， トロンピンと同じレベjレで、あろう

と思われる. また， 1 unitの第X因子は， 50 NIH 

unitsのトロンピンを生じる 12)ことを考えれば， LAS 

の濃度として， トロンピンl乙対してと同じレベ、)1/の阻

したのでは，プロトロンピン時間への影響は， ト

ロンピンi泣害よりはるかに大きくなるし，さらに， ト

ロンピンへの阻害が相乗されるのであるから，第X因

子の素過程への作用は， もしあるとすれば，かなり高

濃度の LASでおこるとしなければ，説明がつかない

乙とになる.したがって， もっとも低濃度で阻害がか

かるのは， トロンピンに対してではないかと考えられ



TAME /ζ対するエステラーゼ反応も，

長線上に乗ってくる.

乙の関係は蛋白質と LASが Freundlich型の吸着

を行なうと考えれば説明できる Freundlichによれ

ば，溶質の平衡吸着量と溶液の濃度との問lζは，つぎ

の関係があるという 16)

w/川口αCl!n

ζ 乙で，吸着体を蛋白質，吸着物質を LASと考え

Freundlich型の吸着式が成り立つと考えれば， つぎ

のようになる.

ZV L/m'p=a'CL1
/n 

乙乙で，ZCJL は吸着した LASのモル数，lnp は蛋

白質の量，CLは吸着平衡にある LASの濃度 (mM)

d および nは定数である. いま， ηlp の値を与えて

やり ，ZOLを求めると，

ZVL=正['・ 1II0p.CL1/叫

である. 乙こで，1nopは定数.

. .ωLI1Jlp=a' •1nop.C L的 l/川 p

いま，蛋白質が，蛋白質の量にかかわらず，吸着物質

によって，ある一定の状態におかれるとする.つま

り，この場合には， LASは蛋白質l乙無差別に吸着し，

阻害剤無添加時の速度の 1/2を与えるように吸着した

とすれば，そのとき，

wL/mp=K (一定〉

と考えられる.また，そのとき，

cL=Ki (Ki ; 50%1泊客の LAS濃度〉

である.したがって，

a"1nop.Ki1/叫/mp=K

:.Ki1
/托 =K'・mp

l/n log Ki =log K'十logmp

:.logKi=a・logmp+b(α，b;定数〉

となり，図の直線部分の式が導けに.

したがって，蛋白質濃度を考慮すると，プロ卜ロン

ピン時間の延長と， トロンピンの阻害は同等のもので

あろうと推測される.Fig.12.は，ローダミンBIC.対

する LASの吸着様式の遠いによる壁光の違いを鐙光

光度計で測定したもので， 0.546mM Ie:限界ミセル濃

度を持つ.したがって， トロンピン阻害，フ。ロトロン

ピン時間延長等に関して， ミセル効果が重要な影響を

及ほしている乙とが予想される.

陰イオン界面活性剤〈とくに，硫酸根を持つもの〉

は，非イオン，陽イオン異面活性剤l乙比べて， トロン

ピン阻害の濃度が，はるかに低いので17)， ミセル形成

と同時l乙官能器どおしの作用も考えられ， トロンピン

がフィブリノーゲン中の Arg-Gly，Lys-Ala等を切
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Fig.11. Effect of bovine serum albumin 

on thrombin-inhibition by LAS 

る. TAME Iこ対するエステラーゼ活性の阻害につい

ては， Ki値が 9.0μMであり，フィブリノーゲンを

基質とした場合の約 1/5となる. 乙の|也害は Vmax 

の低下，Km値の上昇を伴うので，非拾抗型と拾抗型

の両者が同時に起っていると思われる.Vmax の低下

は，酵素蛋白が何らかの構造変化をうけたためと考え

られるし，Kmf直の上昇は酵素と基質の結合関係が競

争的に阻害されているためである. LASとTAMEは

共存すると白濁するので，なんらかのコンプレックス

を作るようであり，おそらく，基質自体への影響が強

いのではないかと思われる.したがって，むしろ酵素

と LASがあとから入ってくる基質を奪いあうのでは

ないかと，思われる.この反応、がフィブリノーゲンを基

質lこした場合と，本質的民間じかどうかは検討の余地

カまある 14)

トロンピンの50%阻害濃度とプロトロンピン時間l乙

関する50%阻害濃度のくいちがいを説明する方策とし

て，反応系の蛋白質濃度の違いがあげられる. トロン

ピンの触媒する反応、系l乙，ウシ血清アルブミンを添加

した場合の LASによる問害曲線を Fig.11.Ie:示す.

反応系の蛋白濃度が上昇するにつれて， 50%阻害の

LAS度が上昇する乙とがわかり， その上昇のし方は

Fig.11. B のとおりである.乙の考え方でいくと，
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!断するセリンプロテアーゼである ζ とも併せてm，硫

A酸;1長とのつながりが重視されてくるように思える.ρー

トシルベンゼ、ンスノレホネートは， フィブリノーゲンー

トロンピン反応を阻害しないから 17)，単に一分子の作

用ではなく，多数分子の協同作用であると考えられ

る.

実験Eによって示されたように， LT-血援中の血液

凝固阻害物質は， LASそのものであると考えられる.

抽出操作過程で得られた分画車は 261nm付近に吸収

パターンを持たないから，短鎖のアJレキルベンゼンス

ノレホネートである可能性や類似の代謝産物である可能

性は否定される.正常ラットから得られる分画Eを，

10倍容のアセトンにより，上清と沈濫(1lIc) 1乙分け，

さらに上清を濃縮して，さらにアセトン処理し，上清

{1lIa) と沈誼(1lIb) 1乙分ける. フィブリノーゲント

ロンピン反応で，問害剤を加えないときの相対的な反

応、速度を1.0とすれば， ][ a， 班b， 1lI巴の添加Kよ

り，その速度は 0.6，3.1， 1.1となる.したがって，

置aのみがわず、かに阻害活性を有し， 1lI b， 亜日は，

全く阻害効果を持たない.乙の三者を合せると，速度

は0.0となり，再び阻害活性が現われる. 乙の物質が

何であり，どのようにして生じるかは不明であるが，

いずれにしても， LTの問題と直接には関係がないよ

うである.

以上のようなことから， LASが血液凝固に阻害的

に働くととは間違いないのであるが，ラット1(0.2%

の LASを単独投与しても，凝固の延長はみられな

い.ζのことに関しては，単に凝固系の問題だけに，

しぼって考えたとしても，次のような可能性が考えら

れる.それは， LAS投与によって， LASのトロンピ

ン阻害効果が，潜在的l乙保持されていたとしても，さ

まざまな要因でそれが表面化して乙ない場合であり，

それが BHT等の影響はより， プロトロンピン量，

第N因子の低下l乙加えて，さらに，他の血液成分の変

化をもたらし，結果的l乙LASのトロンピン1m.害効果

も表面化してくるという具合である.実験lVで示され

たように， LAS単独投与のラット血疑もトロンピン

時間の延長を示す.フィブリノーゲン量は，絶対量で

も，血紫蛋白lこ対する割合でも変りがないと考えられ

るから，乙の延長がちっぱら， 1m.害物質の作用によっ

ている乙とがわかる.

月1]1ζ，LAS 1支与-のラットと BHTをさらに加えた

ラットとでは肝臓脂質に成分的な変化がみられるか

ら11)，血中の脂質にも変化が起っている可能性があ

る.したがって，さまざまな脂質成分と凝固能の関係

についても，今後，検討する価値があると思われる.

要約

BHT，LASを同時投与 (LT投与〉しておこる血液

凝固の阻害について， {疑問阻害物質の存在性を検討・し

た.それによって， LT投与のラット血授中には，血

液凝固阻害物質が存在し， もっぱら， トロンピンの作

用を阻害すること，そして，その物質が LASそのも

のであることを確認した.

(本研究の概要は，日本薬理学会第47回総会昭和49年

4月1日および日本薬理学会第50回関東部会昭和149年

6月1日で発表した.)
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脂質の系統分析法の検討と肝臓脂質分析への応用一一直鎖型ア

ルキ)!.-ベンゼンスルホン酸ナトリウム (LAS)とジブチルヒド

ロキシトルエン (BHT)を同時投与したラットの場合一一一

高橋 省*

Studies on Systematic Aualysis of Linear Alkylbenzene Sulfonate (LAS) 

and Butylated Hydroxy Toluene (BHT) on Hepatic Lipids in Rats 

OSAMU T AKAHASHI* 

肝臓の脂質組成は，栄養条件や薬物の投与などによ

り，変化しやすい1-7) 各種薬物によって窓き起とさ

れる脂質代謝異常は，代謝調節の研究!乙興味ある材料

を提供するとともに，薬物のさまざまな評価に対する

根拠のひとつとなる.脂質代謝の仕事をする場合，臓

器等の脂質組成を知る ζ とが何よりもまず必要であ

り，したがって，抽出，分離，定量法の主つが確立さ

れねばならない.ζ とでは，もっぱら，肝臓脂質を分

析する目的で，現在，広く行なわれている方法を多少

検討改良して，実験に使用できるようにした. さら

に， LASおよび BHTを同時投与したラットめの肝

臓脂質l乙ついて分析を行ない考察した.

実験方法

抽出操作抽出操作は，おおむね， Folchらの方

法川乙従った.<試薬>クロロホノレムーメタノーJレ混

合溶媒 (2: 1 vjv) ， 0.04%塩化カルシウム溶液，i先
i争液;0.04 %J盆化カルシウムi容i1izとクロロホノレムーメ

タノーノレ混液を (1 : 5 vjv)に混合し， 平衡に達し

た時の水層を分寂したもの.<操作>湿肝臓2.0g fC. 

メタノール 15mlを力口え， Potter-Elvehjemテフロ

ンホモツナイザーで磨砕し，三角フラスコ l乙移し，器

内をクロロホノレムーメタノーノレj昆i夜，5mlで洗浄し，

j先液を加え， 最終的J乙クロロホルム 30mlを添加し

て撹持し24時間室温で抽出する.抽出ir互に0.04%塩化

カルシウム溶液を10ml加え撹狩し， 24時間放置する

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3-24-1 
ホ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 Japお1

吸引しながら上層を除き，洗浄液で 3回洗浄する. ~成

庄乾国後，乙れを肝臓の総脂質とする. (Fig.1.) 

糖脂質は牧田の方法10)により抽出した.すなわち，

湿肝臓 2.0g をアセトン 20mlとともに磨砕し， 室

温で24時間放置し，遠沈lこより，アセトン粉末を得

る.アセトン粉末をメタノールーエーテ Jレ(1: 1 vjv) 

20 ml， クロロホノレムーメタノーノレ (2: 1vjv)20 mlで

一昼夜ずつ，連続的l乙抽出し，抽出j夜を合わせて乾国

後，クロロホルムー水系で Folchの方法!こ従って洗浄

し，クロロホルム層を糖脂質国分とした.なお，アセ

トン可溶部については，小原らの方法11)1乙従い，クロ

ロホノレムーメターノール (2: 1 vjv)抽出乾国後，n日

へプタンー阿弥メタノーノレ (1: 1 vjv)系で， メタ

ノール層をとり，さらに，クロロホルムー水系でFolch

の方法に従って洗浄後，クロロホルム層l乙ついて，粘

脂質の存否を検討-した. (Fig.2.) 

薄盾クロマトグラフィー 小椋らの方法山氏従い，

0.75 mmx20 c111x20 cmのシリカゲルGプレートを

用い，大量の抽出脂質をスポットし II叩ヘキサンーエー

テJレー酢酸 (80: 20 : 1)で展開した.硝酸銀薄居クロ

マトグラフィーは Kaufmannらの方法13)I乙従った.

発色は目的l乙応じて，ヨード蒸気， 0.2%2'， 7んジク

ロノレフルオレセインーエタノーノlノ溶液， 50%硫酸， ア

ントロンー硫酸を用いた.

各脂質成分の定量総脂質は重量法lこより測定し

た. (1)エステル型コレステロール (CE)，コレス

テロール (CH)の定量 Zak法14)を一部改変して用

いた.く試薬>1. 332 g FeC13・6H20 IL氷酢酸100ml

を加える.とれを10倍lζ希釈したものをAとする.B

;特級硫酸.<手)1慎>薄層クロマトグラフイーにより

分離した， CE， CHを試験管に移し，窒素気流下， ~設
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Fig. 1. Extraction process for liver lipid 

mTet liver 2.0 g 
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Fig. 2. Extraction process for sugar lipid 

量濃縮装置にて乾回し， Aを2.0ml加え， 500 で5分

間，加温振重量する 15). Bを1.5mlずつ管壁J乙沿って

注ぎ込み，ボルテックスミキサーで， 10回撹持し， 5 

分後 560nmで比色する.CEの標準物質としては，

コレステロールパノレミテートを用いた. (測定範囲，

10-100 pg) (2)トリグリセリド (TG)の定量 Fle-

tcher法16) に準じた.<試薬>5%水酸化カリウム，

イソプロパノーJレー水 (40: 60)をA，0.025Mメタ過

ヨーソ酸ナトリウム-1.0N酢酸，12mlを使用時，15分

前l乙，イソプロパノーノレ 20mlと混和し，1.0N酢酸

で100mlにしたものをB，0.75mlの2，4-ペンタンジ

オンと 2.5ml のイソプロパノールを 2Mの百1:~支アン

モニウム (pH6.0) 100 ml Iことかしたもの(氷室で

1ヵ月ぐらいは安定〉を Cとする.<手順>TG溶液

(イソプロパノ{ノレ)2.0 mllこAを0.6ml加え， 650 

で30分間鹸化する.水中で冷却後， Bを1.0ml加え，

さらにCを0.5ml加え充分混和し， 500 で30分反応

後， 405 nmで比色する.標準物質として， トリオレ

イン， トリパルミチンを用いた. (測定範囲， 10-200 

μg/2. 0 ml) ( 3 )ジグリセリド (DG)の定量 TGと

同様， Fletcher法を用いた.標準物質として， ジオ

レインを用いた. (4)遊離型長鎖脂肪駿 (FFA)の

定量 Duncombeの方法17) に従った.<試薬>銅試

薬;1Mトリエタノールアミン，1N酢酸， 6.45% 
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Table 1 Extraction of lipids by the Folch's method 

CE TG  

First extracts 

mg/g liver > 1. 21 6.37 

?も >95.8 97.4 

Second extracts 

μg/g liver <10 58 

?ら 0.9 

Third extracts 
μg/g liver <10 22 

?る 0.3 

First water layer 

μg/g liver <10 46 

?る 0.7 

Residue 

pg/g liver <10 48 

?も 0.7 

Cu (NOs) 3 H20 (9 : 1 : lOv /v)でi昆手口したものを

Aとする. ジエチルジチオカルパメート試薬;0.1 % 

、コエチルジチオカルパミン酸ナトリウム溶液 (n-ブタ

ノール;原報では再留ブタン-2-オール〉をBとする.

A， Bは氷室保存し，長期保存は不可能.<手順>

FFA 溶液(クロロホルム)5.0 mlを10mlの共栓遠

沈管l乙入れ， Aを2.5ml加え， 正確に 2分間振還す

る.器壁を洗いながら上層lζ水を注ぎ，吸引しながら

上層を除く.低速遠心し，上層を完全に除く.遠沈管

内壁l乙ピペットが触れぬようにして，クロロホルム層

を3.0mlとり， 比色管l乙移し， Bを0.5ml加え，

440nmで比色する.標準物質としては，パルミチン

般を用いた. (測定範囲， 25-150 mpmoleパルミチ

ン酸/5ml) (5)リン脂質の定量 Pi値比 25を乗じて

求めた. Piは脂質を過塩素酸で灰化後， Allen-中村

の変法聞により測定した. (6) 糖脂質の定量，ガラ

クトース値比 4.6を乗じて求めた.ガラクトースはア

ントロン硫酸法で19)測定した.

Folch法に対する検討 船橋農場の固型飼料 Fll

(粗蛋白21.3%)で、飼育した Wistar-SLCの雄ラット

(体重381.0 g)を断頭放血後，肝臓を摘出した(肝重

量 13.2g). 抽出操作のと乙ろで、述べた方法l乙従って

脂質を抽出したが，残潰を同様の方法で，さらに 2回

抽出を行ない，それぞれ抽出物1，2， 3とした.抽出物

1の抽出操作過程で生じた洗液のすべてを回収し，乾

国後エーテルで、抽出したものを，第1回水層とした.

最終的残溢は 59もKOH40mlを加え， 500C で1時

FFA CH DG  PL 

7.87 1. 47 0.66 11. 51 

99.4 97.0 84.9 97.9 

68 20 34 119 

0.4 1.3 4.4 1.0 

6 9 23 42 

0.0 0.6 3.0 0.4 

9 9 19 73 

0.1 0.6 2.4 0.6 

12 8 41 8 

O. 1 0.5 5.3 O. 1 

間処理，さらに室温で24時間放置後，エーテ)~抽出を

行ない，残誼回分とした.各抽出物の成分は Table1 

のとおりである.第 1回の操作で DG以外の大部分

が96%以上抽出でき，水層への移行も少なく， 1回の

抽出操作で充分満足し得る結果が得られる.なお，重

量法による総脂質は，湿肝臓に対し， 5.34%であった.

糖脂質の抽出法について 同様の飼育条件にある

Wistar-SLCの雄ラット(体重315.0g，肝重量10.8g)

について，前述の方法で抽出を行なった.肝臓におい

ては，アセトン可溶分画には糖脂質の存在は認められ

ず，不可搭部のみに認められ，肝臓 19あたり 16.28

mgであった.

LASおよび BHTを同時投与したラット肝臓の脂

質分析

動物，食餌条件

実験 I 動物は 4Jm齢 Wistar-SLC の雄ラットを

用いた. 飼料組成は米山らめに従った. 1若手は船橋農

場の国型飼料FlIを与え対照群とし， 1I群はその基本

飼料に， 0.270 LAS， O. 8 % BHT を加えたものを与

え，実験群とした.各群はそれぞれ， 4および 5頭と

し10週間，自由摂取させた20) 動物は断頭放血後，肝

臓を摘出し，脂質分析を行なった.

実験1I BHTは和光純薬品製のものを， エタノール中

より 2回再結晶して用いた.LASは有効成分 99.5% 

のものを用いた21) 動物は SD-]CLの雄ラヅト120g

のものを用いた.予備飼育l乙は，日本クレアのCLEA

-CE2(粗蛋白24.00%)を与えた.本実験で用いた基
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Table 1I Body weight， liver weight and liver lipid 

Group body weight 
g 

liver weight 
g 

liver lipid 
wet持 mg

324.5土30.7

327.4士29.7

11. 20土1.16 5.22土0.53 600土117

835::l:::78 E 17. 62::l:::1.61* 4. 74::l:::0.19 

The results are given as mean values土 S.E・M・fo1'fou1' 01' five 1'ats. 
~ Pく0.05(vesus Group I) 

Front 

Origin 

(A) (B) 

Fig.3. Thin laye1' ch1'omatog1'am of liver lipid 

classes in 1'ats fed on LAS， BHT mixing 

diets 

The lipids we1'e developed on silica gel G plate 

with n-hexane-ethe1'-acetic acid (80: 20 : 1). 

A ; live1' lipid， B; standa1'd. (1) CE， (2) TG， 

(3) FFA， (4) CH 01' DG， (5) DG， (6) PL. 

本飼料の組成は次のとおりである. ; 24.00持カゼイ

ン， 5.00持大豆油， 4.00%塩混合， 0.45%ピタミン混

合， 0.15%塩化コリンおよびシュクローズ(なお，シ

ュクローズは，薬物を添加後，全体が100.00%になる

ように加えた).ビタミン混合は武田薬品の調剤用パ

ンピタン末を使い，それ以外の成分は，田辺アミノ酸

研究基金のものを用いた.ラットは次の 3群に分けた.

I群，基本飼料十1.0持 BHT

E群，基本飼料十0.3%LAS 

葺群，基オ丈飼料十1.09らBHT十0.39らLAS

各群は 5頭とした. 10日間の飼育後， I折頭放血レ，肝

臓を摘出，以後の実験lこ供こした.

結果および考察

実験 1 BHT，LAS同時投与の体重，肝臓重量および

肝臓総脂質への影響は， Table. 1I 1乙示した. 肝重量

Table][ Composition of liver lipic1s 

Group 1 G1'oup 1I 

CE mg!g 1iver 0.97土0.24 O. 39::l:::0. 04牛

9も 4.65土0.60 3.06土O.71 

TG mg!g liver 4.98土1.01 O. 85::l:::0. 10キ本

うも 24. 24::l:::2. 39 6. 48::l:::0. 94*ネ

FFA mg司!gliver 5. 60::l:::0. 83 2.99土0.45申

うも 28.03士1.59 21. 53土2.36

CH mg!g liver 1. 26土O.19 1. 36土0.32

ヲも 6. 56::l:::1. 42 9.46土1.81 

DG mg!g liver 1. 00::l:::0. 14 0.82土0.08

ラも 5.51土1.24 6.09土0.68

PL mg!g liver 6.65土1.86 8.64士2.83

?ら 31. 02::l:::4. 46 53. 38::l:::4. 46申

The results are given as man values士S'E・IvI.

for foul 01" five rats. 

中 Pく0.05，料 Pく0.01(vesus G1'oup 1 ) 

l乙増加が認められたが，総脂質量l乙有意差はなかヴ

た. 1I群における肝臓脂質の薄層クロマトグラムの一

例を Fig.3.1e示す.肝臓脂質の組成は Table.亜 l乙

示した. 1I群の動物は I群と比較して，総脂質lζ対す

る割合(9の l乙おいて， トリグリセリドの低下 (Pく

0.01) とリン脂質の増加 (P<0.05)が認められた.

リン脂質の増加は， トリグリセリドの量的低下に伴う

相対的なものとして説明される.なお，肝臓 1gあた

りの重量で低下を伴うものとして，エステノレ型コレス

テロール (P<0.05)，遊離型脂肪酸 (P<O.Oめが

あるが，総脂質lこ対するバランスを変化させるもので

はない.Table. 1Iの結果より，たとえ，肝臓重量の

増加を考慮しても，全肝臓のトリグリセリドは低下し

ていると考えられる.

実験1I BHT， LAS 投与の体重増減，肝臓重量およ

び肝臓総脂質への影響は， Table. lV le示した.体重

増減はI. ][，群間!こ有意差はなく， 1I， ][群l乙有意

差があり (P<O.Ol)，1I群の飼料l乙対し， BHTを上
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Table N Body gain， liver weight and liver lipid 

Group body gain liver weight liver lipid 
g g wet 5も mg 

-0.8土4.4 10. 78土0.86 3.65土o.13 393.3土34.3

E 

E 

21. 8士5.2料 11. 45土0.38* 9. 77::t3. 21 1147.4土416.2

-3.0土4，5 8.50士0.66 5. 14::tO. 78 489.6土84.1 

The results are given as l11ean values土 S.E. M. for five rats. 

ホ Pく0.05，ヰ*P<O.Ol(vesus Group ]]I) 

のせすることにより， BHT単独と同じレベノレの変化

に解消されることを示唆している.肝臓重量も1， 1lI 

群閣に有窓差がなく， ][， l[ 1i手間lこ有意差がある (P

<0.05). しかし，体重を考慮すると，肝臓重量は， 3
Fron七

電寝静

群とも差がなくなるから，乙の変化は，体重変化と並 | 犠

行したものと思われる.肝臓脂質は，分散が大きいた

め，有意差が認められなかったが， ][群が， 1， l[群

l乙対レ，明らかな高値を示し，部検および肝臓切片の

組織像でも明らかな脂肪肝と考えられた22) 肝臓脂質

の薄層クロマトグラムの三例を Fig.4.Iこ示す.肝臓

脂質の組成は TableV I乙示した. l[群の動物は，総

脂質iこ対する割合で，エステル型コレステローノレが，

1. ][群l乙対し，有意な上昇を示した (Pく0.01，P 

く0.05). トリグリセリドについては， 1群l乙対し上

昇を (Pく0.05)， ][群l乙対しては有意な低下 (Pく

0.01)を示した.また， リン脂質は， L ][l!引乙対レ

有意な低下を示した (Pく0.05，P <0.01). 乙れら

のうち， 1群との比較でのリン脂質， II群との比較で

のエステル型コレステローノレ， コレステローノレ， リン

脂質は，必ずしも実質的な変化を伴わなし吋、目対-的なも

のと考えられる.したがって，脂質組成への LASの

影響に対する BHTの効果は， トリグリセリドの低下

i乙現われていると考えられる.また，エステノレ型コレ

ステロールについては， LASの効果を BHTが変更

できないことを示しているようにも忠われる.次l乙，

1， ][， l[群のトリグリセリドについての，硝酸銀薄

j音クロマトグラムのパターンの代表例を Fig.5.I乙示

す.定性的ながら， II群において， 1，亜群と比較レ

て，不飽和度の高いトリグリセリドの相対的低下と不

飽和度の低いトリグリセリドの相対的上昇がみられ，

E群のトリグリセリドのみが，室温で白色l乙析出して

くる，イソプロパノーノレへの溶解性が悪い， 薄j冒上

で，ヨード蒸気による発色が悪い等の知見と併せて，

脂肪酸組成の変化が起っている可能性が示唆され，こ

れについては，今後の検討が必要と思われる.

実験 Iでのトリグリセリドの低下は，実験Eの結果

唖冨脚

婿語翻骨 唱輯撞島

鑓樟盟晶

〈ニコ
唾箆酪

縄器密接

--一一一一鍾麟一一ー喝麟診一一一樹齢炉一一一ー斗 Origin

Group 工 工工 工工工

Fig.4. Thin layer chrol11atogram of liver lipid 

classes in rats fed on BHT， LAS and l11ix-
ing diets 

The lipids were developed on silica gel G plates 

with n-hexane幽ether-aceticacid (80 : 20 : 1). 

から， LASの作用ではなく，むしろ BHTによるも

のであると考えられ， BHTが，肝臓で， 自然蓄積お

よび LASIこより異常蓄積するトリグリセリドを低下

させる作用を持つことを示唆していると考えられる.

要約

肝臓脂質の系統分析を行なう目的で，従来の方法を

整理検討した.次いで， BHT， LAS をi可時投与した

ラットの肝臓について，その方法を応用した.それに

よって， BHT が肝臓でのトリグリセリドめ蓄積を[~日

害する可能性が示唆された.

文献

1) Bortz， w.， Abraham， S.， and Chaikoff， 1. L. : 

J. Biol. Chem.， 238， 1266-1272 (1963) 

2) Tinoco， J.， Shannon， A.， Miljanch， P.， 

Babcock， R.， and Lyman， R. : Biochem. J.， 

94， 751--754 (1965) 



652 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

Table V Composition of liver lipids 
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アルキルベンゼンスルフォン酸ナトリウム投与ラットの血清

アルカリフォスブァターゼ上昇とその臓器由来について

1) SDSポリアクリルアミド、ゲ)[，.電気泳動法による解析

米山允子*伊 )11 三枝子卒中尾 )11真子2ド

Origins of Increased Serum Alkaline Phosphatase in Rais 

fed on Alkylbenzene Sulfonates 

1. Analysis by SDS-polyacrylamide-gel Electrophoresis 

MASAKO YONEYAMAヘMIEI王oIKAWAコド AND TOSHIKO NAKAO'ド

緒 論

血清アノレカリフォスファターゼアイソザイムは臨床

分析化学的に肝，胆j草，骨疾患および悪性腫療の発生

やその怯移等の診断比重要な指標となる乙とは周知の

京日くである.

毒性研究においても血清アルカリフォスファターゼ

アイソザイムは毒性発現の指標として重要な手段と考

えられる.検出の方法として現在行なわれている寒天

電気泳動による追跡はその分解が充分ではないので方

法の改善を行なった.アクリルアミドディスク電気泳

動1)は既広報告があるが，単純な DISC法では本酵素

の分子量から考えてアクリルアミドの濃度を 5%以下

l乙抑えなければならず，したがって，分離が悪いとい

う欠点がある.われわれは SDSポリアクリルアミド

電気泳動法によって， ζの欠点を補う乙とによりアイ

ソザイムを明|僚に分離する乙とができた.さらに，本

法の利点は活性を持った酵素の分子量が同時:1乙測定で

きることである.ABS (分技型アルキルベンゼンスノレ

フォン酸ナトリウム)， LAS (直鎖型アノレキノレベンゼ

ンスノレフォン酸ナトリウム〉の投与によりラット血清

アルカリフォスファターゼ活性の上昇を認めた乙とは

ヰ東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1

* Tokyo 1¥在etropolitanResearch Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 J apan 

既l乙報告したわ.肝，腎，骨， 小腸から抽出した酵素

を本法で分離するとおのおの特長あるパターンを示レ

た.乙のパターンによって血清中のアイソザイムを同

定した結果， ABS， LAS による血清アルカリフォス

ファターゼの上昇は小腸および腎由来と考えられる.

実験材料および方法

ABSは和光純薬 K.K.Lot No. TG8232， LASは

花王アトラスK.K.Lot No. 141 のものをおのおの

1.8%濃度になるように餌に混和し SLCWister系ラ

ット雄雌 5週齢l乙1ヵ月自由摂取させた.飼育後，断

頭により採血し 3000rpmで10分間遠心レて血清を採

取した.同時lζ肝，腎，骨，小腸粘膜を摘出し各臓器

のアルカリフォスファターゼ、は Mortonの法lこ従い，

O.lMパjレピタール緩衡液 pH8.6中で 5分間ホモジナ

イズし，同量の 71-ブチルアルコーノレで.tll1出後，370C 

で 30分間インキュベションし 10000rpmで遠心分離

し水層をピスキングチューブ中でバッファーに対‘し 1

夜透析を行なった.透析液は 3000rpmで15分遠心し

透明な上清を酵素として使用した.

ポリアクリルアミド電気泳動は Weber-osbon3) の

系を用い， SDS 濃度は0.2%，アクリノレアミドの終濃

度は7.5%，アクリルアミドの終濃度は0.045%としゲ

ノレの長さは 13cmとした.泳動用緩{wIi伎はO.lMトリ

スバッフア~ pH8.6を使用し， 4mA/ゲルの電流を

流しマーカーとしての BPBの移動距離が llcmの

所で、泳動を止め， 1mM ・ナフチノレ ASMXフォス乙
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A verage of Body No.of 
Alkaline Phosphatase activity Cumoles PNjmin 

Weight (g) Rats 
Serum Intestine Kidney Liver Bone 

Control 272 10 0.35 1. 00 2.30 0.15 2.55 

ABS 138 10 0.53 3.55 3.40 0.13 1.15 

LAS 248 10 0.45 1. 55 3.00 0.15 1. 90 

Table 1 Enzyme Activity of Serum and n-Butanol Extracts from Tissues 

Fig. 1 SDS-gel electrophoresis of Serum and n-Butanol extracts from Tissues 

a : Serum b : Intestine c : Kidney d : bone e : Liver ←: Albumine 

control (left) LAS (middle) ABS (right) 

ェト (Sigma)を基質としてトリスバッファー中で

Fast Blue B.B. とともに約 1時間インキュベーショ

ンをした.ゲルを水道水で、洗浄後デンシトメーターを

用い 620mμ で活性部位の吸収を測定した.

結 果

0.2~らSDS ポリアクリルアミド電気泳動によって分

離した血清，肝，腎，骨，小腸粘膜のアルカリフォス

ファターゼアイソザイムは活性部位l乙青色のバンドを

示す. Fig.1 IC示す如く，血清アルカリフォスファタ

ーゼは 3本のバンドを示し， contr叫に比べて， LAS 

投与血清では陽極から 1と2番目にわずかに強い活性

が見られ， ABS 投与血清では陽極から1番目に強い活

性がみられる.小腸粘膜，腎では二つのバンド，骨で

は三つのバンド，肝で、は一つのバンドを示している.

Table. 1の如く， LAS， ABS投与の血清アルカリフ

ォスファターゼは ρ日ニトロフェニルフォスフェトを

基質lこして測定した時 controlIC比べて1.3から1.5

倍の値を示し，小腸粘膜，腎IJj誌の酵素についても同様

に高い値を示している. Fig. 1， Fig. 21乙示すように

ゲル上で、もその差はあらわれ，各臓器の酵素活性部位

と比較検討・した結果 ABS投与の血清アルカリフォス

ファターゼの強い活性は見かけ上腎由来， LASの場
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合は小JJ号由来と考えられる.正常のラット血清中の酵

素は小腸由来と考えられる. uほの場合も同様の結果が

得られた.

考 察

血清アノレカリフォスファターゼ、の分離にはデンプン

，寒天電気泳動法等々が試みられている.われわれは

仏 2%SDSを含む7.5%ポリアクリルアミド電気泳動

法により分離した結果，酵素活性も低下せず明瞭なバ

ンドが得られた.アクリルアミドの終濃度 7.5%が適

当と考えられ， 6.59らではゲルの取り扱いが不便なこ

とと酵素活性のバンドの広がりが不明瞭で、あった.正

常忠清アルカリフォスファターゼは肝，小腸，骨由来

と一般に知られている.本実験でも小腸由来と考えら

れるバンドが存在し，各臓器の酵素も合めてその分子

量は既知の蛋白をスタンダードl乙レて計算すると約10

万を最小としそれ以上のものである.LAS投与血清

におけるコントロール実験よりわず、かに強い活性を持

つバンドは小腸由来と考えられる. 前幸良川乙も報告し

たように LAS， ABS投与による病理所見として紋毛

部先端の融解と血管の拡張が見られた. LASの界面

活性剤作用によりアルカリフォスファタ{ゼが小JJ易粘

膜の細胞膜から遊離し Posenめ等が述べているように

胸管を通じて血液中に流出されると推定される.ABS 

投与血清の腎由来と見かけ上考えられる酵素は前報l乙

述べた ABSによる病理組織上の腎障害の所見を裏づ

ける実験結果である.SDSディスクゲ、ノレ電気泳動法

による血清アノレカリフォスファターゼの臓器由来は毒

性研究の一つの指標として臓器における病変の検出に

有効な手段と考えられる.現在，各臓器より抽出した

アイソザイムにより免疫学的手法を用いて臓器酵素と

血清ノfターンとの間の相関についてより正確な同定を

進めている.

文献

1) Johnson R. B. Clin Chem 18，110-115 1972 
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ラットにおける断頭時放出する血液の凝固能について

柴 英子*

Coagulation Facility of Blood Collected by Beheading in Rats 

HIDEKO SHIBA* 

動物実験において動物を致死させる方法として麻酔

，頭部の殴打，背J注目見臼，回定後股静脈あるいは頚静

脈よりの脱血等が用いられるが，致死方法は，その実

験目的によって考慮されなければならない.麻酔によ

る場合は，医化学的，内分泌学的あるいは病理組織学

的l乙大きい影響を与える場合がある.私どもは，ラッ

トやマウスを致死させる場合，影響が比較的少ないと

考えられ，また脱血もよく行なえる腕時断頭法を好ん

で用いている.

|新頭法による場合の問題点は，断頭l時l乙血液を吸引

するおそれがある乙と，甲状腺が断頭部位l乙接してお

り，採取に不便である等もあるが，一番は血液で，断

頭時放出する血液を採取して利用するが，動静脈血の

混合とさらに組織液が混ざるおそれがある ζ とであ

る.そこで，まず今回は， ラγ トl乙ジクマローノレを投

与して断頭血液と頚静脈より採取した血液との血液凝

同時間を比較する小実験を行なった.なお，この際，

頚静脈血による凝固時間とプロトロンピン時間との関

係も併せ観察した.

実験材料および実験方法

ラットは静岡県実験動物農業協同組合生育の Wist-

ar-SLC系および船橋農場生育の Wistar系のそれぞ

れ雌を日齢，体重にかかわりなく合計52匹を用い，室

温25土10，湿度55-65%の飼育室で 5匹ずつ同一ステ

ンレス製金網ケー?に収容し，飼料としては船橋農場

製同型炉j料Fnを与え，水とともに自由摂取させた.

本東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3-24-1
ホ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 ]apan 

ジクマロール (3，3'-111ethylene-bis(4-hydroxyco-

umarin))は和光純薬製 LotNo. ACG 8431を用い

7こ.

ジクマローノレは 1%トラガント ii!d乙て 0.8%懸渇j夜

となるよう調整し，ラット当り， その 11111(8 mg) 

を胃ゾンデl乙て経口投与した.

ジクマローノレのラットへの投与は 1回乃至24時間間

隔l乙て 2から 4田行ない，投与後直ちに，あるいは 1

から 5日間後に採血した.

採血は，ラットを無麻酔下lこ背位l乙固定，両側頚静

脈を露出，まず1側の静脈l乙胸筋鎖骨部を介して注射

針をさし，凝固時間測定用の血液約0.51111を採取し，

次いで他側静脈より，予めl¥f/10クエン酸 Na0.1 ml 

を入れた注射筒を用い，同様にしてプロトロンピン時

間測定用血液 0.9ml採取後直ちにラットの固定をと

り鉄にて断頭，放出する血液を直接時計血l乙約 0.2ml

をとる方法をとった.乙の聞の所要時間は約4分であ

った.

血液凝固時間の測定は Sahli-Fonio法1)により，外

頚静脈血の場合は採血後直ちにストップウオッチを始

動させると同時lこ血液を約10滴(約0.2111/)時計血児

とり法l乙従って開始時間および完結時間を測定した.

断頭血の場合は採取と同時l乙ストップウオッチを始動

させ，同様にして測定した.

プロトロンピン時間は Quick1段法2)/こより測定

し，プロトロンピン指数は

盤整血堅金プロトロンピン時昭一_i干の:_x 100 
被検血授のプロトロンピン時間(秒〉

によって求めた.

実験結果と考按

ジクマロール投与-1~ 2回のラットにおいては，ほ
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Table 1 ジクマロール投与ラットにおける頚静脈血と断頭血との凝固時間および頚動脈血のプ

ロトロンピン時間

刊クマロ_II~a) 血 i夜 ;疑 国 時 間 (分) 頚静脈血プロトロンピン

投与 投与後 頚 静 J]民 血 断 E員 lIIl 
時間(秒〉 数

回数 日 数 開 女合 ，フヨじフ 結 開 始 フ，ヨじフ 結

数 日 0.50 2.00 0.40 0.87 20 65.0 
0.92 4.00 0.97 1. 87 15 86.7 
0.42 1. 83 0.42 0.67 18 72.2 。 。 0.82 6.50 0.70 2.10 30 53.3 
2.92 4.67 1. 78 2.75 17 88.2 
0.75 4.42 1.72 2.75 40 37.5 
2.50 4.00 1.12 1. 58 18 83.3 

4.58 6.75 1. 58 4.25 202 7.4 

1 4.17 7.67 1. 75 3.67 60 26.7 
1. 75 6.08 2.08 3.68 160 9.4 
4.42 5.75 1. 58 3.68 65 23.1 

1. 33 2.75 1.17 2.35 67 25.4 
3.33 6.42 0.75 2.27 28 60.7 

2 1. 08 2.58 0.70 1. 58 20 85.0 
2.42 4.42 1.35 2.42 22 77.3 

1 2.50 4.67 1. 25 2.83 23 73.9 
2.75 4.50 0.95 1. 83 22 77.3 

3.42 5.67 1.42 2.33 25 52.0 
0.67 3.42 0.78 1. 97 19 68.4 

3 1. 00 3.67 1.42 3.08 15 86.7 
0.75 3.17 0.67 1.17 15 86.7 
2.17 3.67 0.67 1. 67 25 52.0 
1. 00 4.00 0.58 0.77 20 65.0 

。 3.17 5.58 3.25 4.67 355 4.2 
2.58 3.83 2.75 3.00 83 18.1 

3.92 6.08 1. 58 4.07 520 3.3 

1 3.33 5.25 0.58 1.17 73 23.3 
4.08 6.92 1. 75 3.05 100 17.0 
5.17 8.00 3.58 5.83 235 7.2 

1. 50 6.25 1.18 2.95 54 24.1 
1. 75 4.33 0.42 0.58 19 68.4 

2 
oc oc 3.37 7.85 oc 

6.08 11.17 6.45 10.52 115 11. 3 
2 3.92 6.08 1.12 3.25 130 10.0 

13.17 16.67 6.62 9.17 215 6.1 
3.75 8.08 0.57 4.33 145 9.0 
3.83 6.83 1. 30 2.77 103 12.6 
7.67 15.00 4.90 7.10 780 1.7 

1.17 4.75 0.67 1. 58 17 76.5 

3 0.50 2.67 0.67 1. 78 27 48.2 
4.25 5.42 1. 53 3.32 20 65.0 
1. 00 5.83 1. 70 2.93 15 86.7 

。 13.30 23.17 7.83 26.58 (xこ

0.75 3.92 1.10 2.67 32 50.0 

4 
2 4.17 oc 3.42 6.32 160 10.0 

5.23 14.75 4.33 8.12 175 9.1 

5 8.67 15.50 2.15 7.08 2.9 
14.25 oc 9.67 16.77 

a) 8 mgjratjday p. o. 
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Fig. 1 ジクマローノレ投与ラットにおける頚静脈

血と断頭血との凝固時間の関係

とんど記すべき症状はみられなかったが， 4回投与の

ものにおいては出血死するものもあった.結果は一括

して Table 1 I(示した. 頚静脈血と断頭血の凝固時

間を比較すると前者の開始時間0.42分から凝固しない

もの(凝固した最高14.25分)，完結時間1.83分から凝

固しないもの(凝固した最高23.17分〉まで， 後者で

は開始時間が0.40分から9.67分，完結時聞が0.58分か

ら26.58分までの聞に分布し，前者において凝固しな

かったのに後者では開始3.37分で完結が7.85分にすぎ

なかったものや，逆l乙前者で完結が23.17分であった

のに後者では 26.58分と延長がみられる場合もあった

が，全体的にみると頚静脈血より断頭血の方が凝固時

間が早く，両者の関係をみると Fig.1のようになり，

両者の変動間には一定の関連のあることが示された.

Y (頚静脈血のi疑問時間)=1.40X(断頭血の凝固時

分

@ル
@ 

@ 

/ 
@一一@頚静脈血

dヨ三じフ YJ= 1. 37XJ+2. 04 
r=0.916 

*土口

y 時 10 

間

Y 

× 

5 10分
開始時間 (X)

Fig.2 :;>クマロール投与ラ γ トにおける頚静脈

血および断頭血のi疑問開始時間と完結時間

との関係

間)+1.52， r (相関係数)=0.879CP< 0.01). さら

に両者それぞれの開始時間と完結時間との相関をみる

と，頚静脈血では rC相関係数)=0.916で.YJ (完結

時間)=1.37XJC開始時間)+2.04であり，断頭血では

r=0.942で YD=1.53XD十0.79であり，いずれも開

始時間と完結時間はよく関連する乙とがわかり，さら

に，両者の回帰線の勾配l乙は有意差は認められなかっ

た.との乙とからも両者の凝固時間の間lこは一定のを

関数関係があり，断頭血をもって血液の凝固能の動態

を知る乙とができると考えられた. (Fig. 2) 

頚動脈血におけるプロトロンピン時間(指数〉と凝

固時間との関係は Fig.3 I乙示すようであり，プロト

ロンピン指数が15Cプロトロンピン時間として 120秒

前後〉以下になると急激な凝固時間の延長が認めら

れ， 15以上では余り凝固時間の延長がみられない ζ と
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時
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×一一一×血液J疑問開始時間

⑧一一噂血液凝固完結時間

認xX
× 

50 
プロトロンビン指数

100 

Fig. 3. ラットにおけるプロトロンピン時間(指

数〉と血液凝固時間との関係(頚静脈血〉

がわかった.

まとめ

ラットを断頭致死せしせる際放出する血液を利用し

て血液の凝固能の動態を知る乙とができるかを検討す

る目的で，ジクマロール投与ラヅトについて断頭血の

凝固時間を頚静脈血のそれと比較し，併せて頚静脈血

のプロトロンピン時間 Ci借りと凝固時間との関係を

みた.

1. 断頭血と頚静脈血との凝固時間!ζは一定の関数

関係が認められた.乙の乙とより断頭血により血液凝

固能の動態を知る乙とができると考えた.

2. プロトロンピン時間の延長と血液J疑問時間の延

長との聞には直線的関係は認められず，プロトロンピ

ン指数として15前後まで、は著明な血液凝固時間の延長

はみられず， 15以下で急激な延長がみられた.

文献
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高級アルコール系洗剤の毒性について(1)

ドデシル硫酸ナトリウム (SDS)の急性毒性

小林博義*吉田誠二 * 平 賀 興 吾'1ミ

Studies on the Toxicity of the Higher Alcoholic Detergents (1) 

Acute Toxicity of Sodium Dodecyl Sulfate 

HIROYOSHI KOBAYASHI*， SEI]I YOSHIDA中 ANDKOGO HIRAGA* 

Oral acute toxicites of sodium dodecyl sulfate were examined in rats， and following results were 

obtained. 

1 ) The main symtom observed was diar廿1ea，the death times were within 27 hours， and the sym-
poms and body weights were recordered soon in the survival ones. 

2) Increase in weights of adrenal and thymus.， and dcrease in weights ovary and utelus in rats 

survived for 23 days after treated were observed. 

3) LD50 values of sodium dodecyl sulfate in male and female were 640 mgjkg together， and solope 

function (by Litchfield and Wilcoxson) was 1. 11. 

4) Degree of oral acute toxicity of sodium dodecyl sulfate， was same as linear alkylbenzene sulfo-

nate， it was slightly toxic fowlloing the c1assification by Hodge. et al. 

先l乙，家庭用洗剤の主剤として使用されてきた分岐

形アルキルベンゼンスルフォン酸ナトリウム (ABS)

と直鎖形アノレキノレベンゼンスノレフォン酸ナトリウム

(LAS)の急性毒性について詳細を報告した1) 今回

は， ζれに引続き，同じく陰イオン性界面活性剤で，

高級アルコール系洗剤の一つであるドデ、ンノレ硫酸ナト

リウムをとりあげ，その経口急性毒性を観察した.

試験材料ならびに試験方法

1. 試料:ドデシル硫酸ナトリウム (sodiumdod-

ecyl sulfate，以下 SDSと略す〉は E. Meck社製

Lot. No. 3949586 (SDS 98%， Na2S040.5%， NaCl 

0.1%， H201 %)を用いた.

2. 試験動物:ラットは静岡実験動物農業協同組合

牢東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新市区百人町3--24--1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku七 1，

Tokyo， 160 ]apan 

の SLC-Wistar系離雄を購入， 温度25土10，湿度55

士 5%の環境下で 5lZ:fずつ金網ケージに収容，日本ク

レア国型飼料CE-2と水道水を自由民与えて飼育した

12週齢のものを試験l乙供した.

3. 試験方法 :SDSの濃度段階は，予備試験で 50

%致死量が600，..."700 mgjkgと推定されたので，公比

を1.15にとり 400mgjkgから 925mgjkgまでに設

定し，それぞれの投与容量が 10mljkgとなるよう精

製水l乙溶解調整した.投与は胃ゾンデによる経口投与

とし，動物は献雄とも 1用量当り(群)10匹を用い

た.試験は，前日午後 5時より動物を絶食せしめ，水

のみ与えて午前10時より開始した.言刻む|投与-終了後 2

時間目より餌を与え， 2週間にわたって症状を観察

し， ζの間の死亡率より 50%致死量 (LD50) をLich-

field -Wilcoxon法2)1乙従って算出した. 529， 699およ

び925mgjkg投与各群ラヅトの 5匹については，試

料投与後24時間まで 6時間毎l乙体重を測定した.群中

l乙死亡例のなかった 529mgjkg投与群についてば，
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Fig. 1 Distribution of Death After SDS Administration 
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Fig. 2 Changes of Body Weight of Survival Rats Administered Orally with SDS 

その後20日間毎日 1間体重を測定し， 23日自に剖検，

主要臓器の重量を測定した.

試験結果

1. 症状:観察された主症状はゼラチン様の粘液の

まざった下痢で，高濃度投 (925mgjkg)与群では約

時 1間後より立毛，下痢が認められ， 2時間目頃より

下痢はゼラチン様の粘液となった.他の濃度群におい

ても同様であったが，濃度が低くなるK従って，その

程度も軽くなり， 529mgjkg投与群では 7....， 8時間で

軟便ながらも糞の形を整えてきた.また， 529mgjkg 

投与群では 3時間頃より摂餌するものがみられ， 925 

mgjkg投与群では 6時間頃より摂餌様行動を示すも

のがみられた.一般に，隠まり，鎮静的であったが，

行動の場合はガマ様の歩行-であり， 6時間目頃一見行

動l乙回復の兆がみられたが，多くの死亡が，その後9

時聞から15時間の間l乙体温の下降と，ときに症撃を伴

って観察された.なお，投与後の時間経過と死亡数の

関係は Fig.1 I乙示す通りで，雌では 4時間，雄では

9問時白より死亡が始り，最終は臨27日寺間，雄21時間

であった.最多死亡 9時間は前述の通り 9時間から15

時間であった.死亡を免かれたものは24時間以降対照

と大差のない行動がみられた.
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!? Suprarenal Gland 
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a) mean organ weight • S.E. 中 pく0.05

b) mean organ weight to 100 g body wt.土S.E.
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Table n Acute Toxicity (LD50) of Sodium Dodecyl Sulfate in Rats 

Dead time (hrう
Sex B.WことSDg 

onset peal王

Male 269. 7:::t17. 3 9 9-15 

Female 178. 6:::t18. 9 4 9-15 

a) SLC-Wistar Rats， age : 12 weeks 

体重は， Fig. 2 t乙示すように投与後 12時間まで減

少し，以降回復の傾向を示した. 529 mgjkg投与群

で，特lこ雌では 3日目以降対照群の発育とほとんど同

等あるいは以上の値を示した.

2. 剖検:死亡例は， 肝臓， 腎臓，胃(腺胃部)，

盲腸が暗赤色を示し，小JJ嘉は透明感があった他は著明

な変化はみられなかった.

529mgjkg投与群で23日目l乙屠殺し剖検したもので

は特に異常所見はなく，臓器重量は Table1 fC示すよ

うで，心臓，肝臓，腎臓および牌臓では対照群のそれ

と比較して差を認めなかったが，副腎および胸腺の増

加と卵巣および子宮の減少乃至減少傾向がみられ，内

分泌腺への影響が暗示された.

3. 50%致死量 (LD50) : Table n fC示すように，

雌雄とも 640mgjkgであった.

総括と考察

合成洗剤の毒性l乙関する研究の一環として，分|岐形

および直鎖形アJレキルベンゼンスルフォネート (ABS，

LAS)に引きつづきドデシノレ硫酸ナトリウム (SDS)

の経口急性毒性をラヮトについて観察した.

SDSのラットにおける経口急性毒性については古

く Smyth(1941)3)および Woodard(1945)4)の報告

があり，その LD50 はそれぞれ 2.730mgjkg， 1，000 

mgjkgと記載されている.今回得た LDso値は雌雄

とも 640mgjkgであった.

LD50f直!こより急性毒性の強弱を判定するに当って常

に留意する乙とは， LD50f直は試験動物の種，系統，年

齢，体重，飼育環境，試験手技等種々の因子はより変

動が大きいというととで， ζのζ との一部については

ABS， LASの研究の際報告したと ζろであり，今回

得た値と文r~lkf直とには本質的差はないと考えており，

Hodgeら5)のラットの LD50 (経口〉値からヒトへの

毒性を推定する毒性の強さの分類によると毒性小(sli-

ghtly toxic :ヒト推定致死量 30~250g)の 500-

5，000 mgjkgの範囲にいずれも入っている.

end 

21 

27 

slope LD50 (p.o.) Confidence limits 
function mgjkg (p口 0.05)mgjkg 

1.11 640 606~675 

1.11 640 606-675 

SDS経口投与によ石主症状はゼラチン様物を混じ

えた下痢で，その他は立毛，降り，ガマ様歩等がみら

れた.体重は投与後減少したが， 18時間以降回復l乙向

かった.死亡の多くは 9時間から 15時間の間にみら

れ，最後の死亡は27時間目で，以降の生存例の症状の

回復は早やかった.

以上の乙とおよび用量一死亡率曲線の勾配 (slope

function)も急であった点より SDSの代謝は早ゃ

く，作用持続は短いように考えられた. しかしなが

ら，全例死を免れた最高用量 529mgjkg投与群の23‘

日自に行なった剖検，臓器重量測定において，心臓，

肝臓，腎臓，牌臓は対照と差を認めなかったが，副腎

ぴお胸腺の増大と卵巣および子宮の減少あるいはその

傾向がみられ，内分泌腺臓器への影響の持続乃至残存

がうかがわれた.SDSが，投与初期の全身的作用に

より非特異的に副腎の機能允進を来fこし，性腺機能を

抑制する ζ とは十分考えられ，その結果が臓器重量に

反映しているように思わられるが，今後の検討にまち

7こし¥

以上の SDSの急性毒性を，ほぼ同一条件で行なっ

たアルキルベンゼンスルフォネート (LAS) の急性。

毒性と比較してみると，症状，用量致死率曲線の勾

配， LD50f富等にほとんど相異なし連続投与試験では

量的に LASより毒性が低いようであるが6¥

性については量的に，また質的にも余り差がないよう

に考えられる.

要
ヒ三，
国

ドデシル硫酸ナトリウム (8DS)の1回経口投与に

よる急性毒性をラットについて検討・した.

1. 主症状は下痢で，死亡は27時間以内にみられ，

生存ラヅトでは症状，体重減少の回復が早やかった.

2. 処置後23日の生存ラヲトで，副腎および胸腺重

量の増大と卵巣および子宮重量の減少乃至その傾向を

認めた.

3. 50%致死量は雌雄とも 640mgjkg， slope fun-



東京衛研年報 25，1974 667 

tion (Lichifield -Wilcoxson)は1.11であった.

4. 以上の成績にもとづき 2，3の考察を行ない，

SDSの急性経口毒性は， アノレキノレベンゼ、ンス Jレフォ

ネート (LAS)とほぼ同じで，日odgeらの分類l乙従

って毒性の程度は小 (slightlytoxic)と考えた.
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高級アルコー)[，.系洗浄!の毒性について

ドデシル硫酸ナトリウムの亜急性毒性

大石真之*高橋 省中益;エ1] JE 典ヰミ

福田向江*干fll 谷信行* 吉 田 誠 二 木

三栗谷久敏* 湯沢勝広* '::¥{Z f~T 興音!:

On the of the Alcoholic CII) 
Subacute Toxicitv of Sodium Dodecvl Suifate 

SHINSHI OISHI*， OSAMU TAKAHASHI*， MASANORI MASUBUCHI*， 

HISAE FUKUDAヘNOBUYUKIKAMIY AヘSEI]IYOSHIDAヘ
HISATOSHI MIKURIY AヘKATSUHIROYUZA W AぺAND

KOGO HIRAGA* 

家庭用洗剤として使用されてきたアルキルベンゼン

スルホン般j包 (ABS)， 直鎖アノレキルベンゼ、ンスルホ

ンi強塩 (LAS)等の安全性あるいは，生分解性2-3)I乙

疑問がし'1ごかれ，さらに，その催奇形性4-5)が報告さ

れるとともに，高級アノレコール系洗剤が ABS，LAS 

Iこかわって普及しはじめに.現在使用されている高級

アルコール系洗剤の主要基斉1]で、あるドデシル硫酸ナト

リウムは，古くよりハミガキ用として使用されており

その安全性についてもいくつか報告されているト7)

しかしながら高級アルコール系洗剤の普及とともに，

その安全性を疑わせるデータも報告されめ， 早急、にそ

の再検討がせまられている.そこで，今回，われわれ

は，高級アルコール系洗剤の主要基剤で、あるドデシル

硫酸ナトリウム (SDS)を用い，その毒性の検討を行

なった.

実験材料および実験方法

1. 実験動物:Wistar-JCL系ラット奇用い，実験

開始 1週間前より体重増加，一般症状を観察し，特l乙

ヰC

160 東京都新宿豆百人町3-24-1

中 Tokyo 乱1etropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

異常を認めないラットを実験lこ供した.実験開始f!寺のラ

平均体重は，雄125g，蹴108g(唯雄とも生後 5沼齢〉

であった.飼育条件は， SPF室内(室温250

，湿度55.

%-60%)で， 1 ケージ;乙各 1~ずつ入れて飼育し

2. 試1é~い実験lこ用いたSDSは， E. Merck社 Lot.

No. 3949586 (SDS 98%， Na2S04 0.5%， NaCI 0.1 

%， H200.19のを用いた.

3. 投与方法および投与期間:実験lこは，日本クレ

ア製飼料 (CE-2，Lot. No. 3740418)を用いた.その

組成は，粗蛋白質、24，0%，粗脂肪3.5%，粗繊維4.5%，

粗灰分6.0%，可活性無窒素物56.0%， Ca 19/100 g ， 

P 19/100 g，五!IgO. 23g/100 g， N a O. 40g/100 g ， 

K 0.63g/100gである.この飼料l乙SDSを， 0.5%， 

1.0持， 2.0持加え，田型飼料とし，ラット lζ白由摂取

させた.また飲水も自由民行なわせた.投与期間は，

2週間， 4週間の 2組lこ分け，古らに各添加量およひ

対照ii!?にotm雄各 5匹ずつを用いた.

4. 検査方法

( i ) ラットは断~l~H去血後，解剖を行ない，肉眼

的観察を行なった.

(ii) 臓器重量:/Ji'1" 下主体，甲状腺，胸腺， )J恥

心臓，肝臓，胃，牌11読，高Ij腎，腎11札前立腺，宰ヌL，

卵巣，子宮，官Ij易の重量を秤量し，組織{京本を作製し
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Fig. 1. Changes in the l11ean body weights of male and fel11ale rats after adl11inistration 

of SDS.一一・ Control;tJ.一一-tJ.O. 5%SDS; x一一一x1. 0持SDS; ←一一02.0声声 SDS

(iii) 血液学的検査:血液は， Coulter Counter 

Model S feより次の項目について測定を行なった.

白血球数 (WおC)，赤血球数 (RBC)，血色素濃度(H

CB)，ヘマトクリット(HCT)，平均赤血球容積 (MC

V)， 平均赤血球ヘモグロビン量 (MCH)， 平均赤血

球ヘモグロビン濃度 (MCHC). 血液凝固時間は，

Sahli-Fonino法によって測定した.

(iv) 血液生化学的検査:血清は，日立自動分析

機M400により，次の項目につき測定を行なった.総タ

ンパク量 (TP，ピュレット法)，ク、、ルコース (GLU，

グルコースオキシダーゼ法)，尿素窒素 (UN，ウレア

ーゼインドフェノーノレ法)， コレステロール (CHO，

Lieberl11an -Burchard法)，グルタミン酸ピルピン酸

アミノ基転移酵素 (GPT，Reitl11an-Frankel変法)，

クゃルタミン酸オキザロ酢酸アミノ基転移酵素 (GOT，

Reitl11an-Frankel変法)， アルカリ性ホスファター

ゼ (ALP， Kind-King変法)，コリンエステラーゼ

(ChE，ムpH法).

実験結果はすべて， Student's t-test feより推計学

的に処理した.

実験結果および考察

1. 一般症状:雌雄とも， 0.5仇1.0%，2 %の各

投与群で，対照群l乙比して，特l乙異常と思われる一般

症状は全く現われなかった. SDS のラットにおける

LD50値は， ABS， LASとほぼ間程度とされてい

る9-10) ABS， LASを0.6%以上合む飼料をラット l乙

摂取させた場合，下痢症状を呈する乙とが知られてい

るが11)，SDSでは， 2%投与群においても下痢症状

は現われなかった.

2. 体重および飼料摂取量:体重および飼料摂取量

はFig.1およびTable1 fe示すとおりである. 2%投

与群の雄では，有意l乙体重の減少が認みられた.雌で

は，逆に0.5%投与群で体重増加がみられた. ζの雌

にみられた低濃度投与のi際の体重増加傾向は， ABS， 

LASでも得られている.また， 家禽類の成長促進，

飼料利用率の向上を計るため，飼料中lこ界面活性剤を

添加している例もある 2-3) しかし体重増加が，界面

活性剤による飼料ーの吸収増加作用によるのがどうかは

不明である.飼料摂取量は， 1 ;JA， 2週， 3週，4;lITlと

も，各投与群で有意な差は認められなかった.
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Table 1. Body weight， its ratio to initial， food and sample consumption on rats after 
adl11inistration of SDS for 2 and 4 weeks 

4weeks 

Food Sal11ple 
Consul11ption Consul11ption 

(gjday) (l11gjkg B.W.jday) 

2weeks Initial 

Group 

B.W. 
(g) 

B.W. 
(g) 

B.W. 
( g) 

。23.98 

338.8土13.6

(270) 

233.6:1:17.8 

(186) 

125.4土3.7a

(100)b 
Control 

381 23.14 

325.4:1:14.8 

(259) 

239.8土5.1

(191) 

125.4土3.4

(100) 

0.5% 

ω同副
ω》
J
円

769 23.08 

320.6土13.1

(255) 

235.8土9.7

(188) 

125.6土3.8

(100) 

1.0持

302.0土19.1**

(240) 

236.6土9.1

(188) 

125.8:1:4.2 

(100) 

2.0% 

1，503 

Control 

23.23 

。
395 

15.2'0 

16.06 

204.4土12.5

(189) 

215.0土3.8

(198) 

174. 3:i:12. 3 

(161) 

172.4土6.1

(159) 

108.4土3.8

(100) 

0.5% 

754 15.53 

108.6土3.8

(100) ω日
ω
日
ω'山 204.6土9.1

(188) 

169.8土9.6

(156) 

108.6土3.9

(100) 

1.0% 

1，704 16.12 198.4土16.6

(183) 

167.4土8.5

(154) 

108. 6::t5. 0 

(100) 

2.0% 

a : val ues are l11ean土SD. b : ratio to initial body weight 

** significantly different frol11 contro pく0.01

?も， 2 ~らの各投与群l乙有意な差がみられた.

!腎臓は， 2週間目の雌で， 1 ~もおよび 2%投与群lこ

体重比重量で有意な増加がみられ，また， 4週間間で

は，絶対重量で， 0.5%および 2%，体重比重量では，

0.5%， 1 %， 270の各投与群Ic:.， 有意な増加が認め

られた.雄においては，いず、れも有意な差はみとめら

れなかった.

脳，下垂体，肺，心臓，胃，副腎，事丸，卵巣，子

宮，の各臓器では，各投与群とも， 2週間目， 4週間

目のいずれにおいても有意差は認められなかった.特

l乙LAS，ABSで顕著であった盲腸の増加はみられな

かった11)

5. 血液学的検査 (Table4) : WBCは，雄におい

て2週間目の 0.5%投与群で有意な下降がみられ， 4 

週間目では， 1 %投与群lこ有意な下降がみられたが，

峨ではいずれも有意な差は認められなかった.RBC 

は2週間目で， 2%投与群の雌i乙有意に減少がみられ

た. HGB， HCT， MCV， MCH， MCHCはいずれち対

照群氏比して，有意差を認めなかった.

3. 剖検所見:雌雄各投与群とも，対照若手と比べ，

特lこ異常と思われる所見は見られなかった.

4. 臓器重量:各臓器の絶対重量および体重 100g 

比重量は Table2， 3 I乙示すとおりである.

甲状腺は 2週間自で，雌雄とも，体重比量重で， 2 

'%投与群が有意l乙増加し，また，雌では 0.5%投与群

においても有意な増加が認められたが， 4週間目で

は，いずれも有意な差は認められなかった.

胸腺は， 2%投与群の雄で， 4週間自民，絶対重

量，体重比重量において，有意な減少がみられた.

牌臓は， 1 %投与群の雌で， 4週間自民絶対重量お

よび体重比重量で，有意に減少がみられた.

前立腺は， 2週間目の0.5%投与群， 2%投与群で，

体重比重量において有意差がみられた.さらに， 0.5 

%投与群は絶対重量においても有意差が認められた.

肝臓は， 2週間目で， Dtit雄とも， 2%投与群で絶対

重量，体重比重量のいずれにおいても，有意;な増加が

認められたが， 4週間目の雄においては，差は認めら

れなかった.d協においては， 4週間目では， 0.5%，1 



Table 2. Absolute anc1 relative organ weights in male rats on oral administration of SDS for 2 and 4 w己eks
守・N、3 1 

2weeks 4weeks 

Organ 
Control 0.5% 1. 09も 2.0% Control 0.5% 1.0% 2.0~ら

HTTLBurhhyaynpyzrg omz1opuz(hfds ggy〕s〉(〔zmgs〕g(〕mg〕

1. 87土0.16 1. 91土0.16 1. 95土0.11 1. 83土0.15 1. 94土0.09 1. 92土0.13 1. 92土0.05 1. 91::t0.18 
8.8土0.5 7.8+2.2 8.3土2.6 8.8士2.4 8. 42::t2. 37 9.25土1.46 9. 50::t1. 56 9.64土0.88
12.3士4.3 18.0+8.5 23.6土5.0 24.0土1.6 21. 2土3.7 21.6::t3.3 22. 7::t1. 7 21. 3::t3. 3 
0.99土0.16 0.93::t0.l0 0.87土O.12 0.84土0.11 0.78土0.12 0.84土0.14 0.85土0.18 0.60土0.08*
1.42士0.22 1. 31::t0.10 1.40土0.20 1. 26::t0.18 1. 38::t0.13 1. 32::t0.10 1. 37士0.04 1. 23::t0. 13 

f+的E E 島。主JZSAHLStpideovlaremeerert nan ca((l h g(gg〕R〕(〉g(〉mg〕

0.95土0.08 0.95土0.12 0.87土'0.10 0.95土0.06 1. 05土0.04 1. 05::t0. 04 1. 06::t0. 06 O. 99::t0. 09 
〉ロロ11.7+1.8 12.7土0.9 12.6::tO.9 14.6土0.4料 15.5土0.6 14. 8::t1. 4 14.7::t1.6 14. 9::t1. 6 

1. 44土0.18 1. 49土0.09 1. 41::tO.17 1. 39土0.18 1. 49土0.07 1. 39::t0.14 1. 37土0.06 1. 35土0.13
O. 72::t0. 09 0.74土0.11 0.71土0.09 0.72土0.07 0.73土0.08 0.76土0.05 0.68土0.08 0.62土0.03

℃ 問。
20.8土4.7 18.0土2.9 23.4土5.5 25.8土4.6 25.1土2.1 21. 6土7.1 22.6土4.8 24.7土4.4

4ヨZ百ρKCPerIdocsnutemayte (RLLg(〉m((〔gmgg〕〕〉g〕

22.2土3.5 23. 3::t3. 8 23.4土5.0 19.3土4.6 19. 8::t5. 4 21. 2土5.9 22.0→8.0 20. 7土9.5 定斗〈C o h〆司、鴫

1. 15土0.13 1. 16土0.07 1.13土0.10 1. 30土0.24 1.45土0.09 1. 34::tO.14 1. 38土O.10 1. 28土0.15
1. 28土0.40 1. 19土0.12 1. 10土0.10 1. 21土O.14 1. 43土0.10 1. 31土0.10 1. 36土0.08 1. 27::t0.14 
1. 22土0.32 1. 29土0.14 1. 09土0.17 1.01::t0.12 1.16土0.11 1. 08土0.06 1. 09::t0. 10 O. 94::t0. 09 

;!宮ト寸E 令

151土23 102土33本 137土34 129土15 246士44 248::t27 235士99 275土60

Testis-R ((gg〉〉 1. 15土0.08 1. 13土0.05 1. 12土0.04 1. 19土O.12 1. 62土0.05 1. 53::t0. 05 1. 52土0.12 1. 56土0.10 出rUD 3 

-L 1. 20土0.05 1.15土0.05 1. 16土0.06 1. 22::t0. 11 1. 63::t0. 08 1. 59土0.05 1. 58土0.08 1. 60::t0. 14 

0.80土0.10 0.80土0.07 O. 83::t0. 02 0.78+0.08 0.59土0.02 0.59土0.06 0.60土0.02 O. 63::t0. 04 
E戸03 “ 

BHTTLruhhyayynpirmgon opuz(h〔dsggy//s((11Img叩S0/Dg1g(jg 0mIB 0C g gBDWfg B 1W0B W〕0g 〉W -B〕R7.) 
3.8::t0.4 3.2土0.9 3. 5::t0. 9 3.7土0.9 2.48土0.74 2. 86::t0. 55 2.94土0.45 3.21土0.28 トガ

7.45土2.03 7.39土3.23 9.98土1.89 10.3+0.53* 6.27土1.16 6.39土1.21 7.12土0.31 7.12土1.43 出
0.42土0.05 0.39土O鴎 04 0.37主0.04 O. 36::t0. 05 0.23土O.O:::l 0.26土0.04 0.27土0.05 0.19土0.02料 t よ

0.61::t0.14 0.54土0.03 O. 60::t0. 07 0.53土0.06 0.41土0.03 0.40土0.02 O. 43::t0. 02 0.39土O.む5 tれJコ1 

長品H。のZE同 LAH5StpIdeVolaIemeHd er an 1ac((hlgg(/g/宜1(1/[g削1口D/〔gg1O13叩g3B BgBg f.W1RE01FA日.〉IW〉g) B〉WJ  

0.40こと0.08 。“40土0.05 O. 38::t0. 03 0.40土0.01 0.32土0.02 0.32土0.02 0.33土0.01 0.32土0.02 ベtト4i-Aコ4 1 

4.98土0.44 5.28土0.30 5.36土0.18 6.16土0.11'1口!日ド 4.58土0.24 4.54土0.24 4.58土0.30 4. 71土0.30
0.62土0.04 0.62土0.03 0.60土0.05 0.59土0.06 0.44土0.03 O. 43::t0. 04 0.43土0.02 0.45土0.04
0.31土0.02 0.31士0.04 0.30土0.03 0.30土0.03 o. 22::t0. 02 O. 23::t0. 02 0.21土0.02 O. 20::t0. 02 
8.90土1.81 7.50土1.20 9.92土2.24 11. 0土2.18 7.44土0.89 6.66土2.25 7.06土1.59 8. 26::t 1. 68 

1ド百のEh3 CPUe1巴ocdsuntmeay te(R一g〔LL/m1(0z(〔g0gm/1g11j0g10B00/D1g Eg W0g B B 0B g 〉WWB WJ W〉〉.〕

9. 63::t2. 20 9.66土1.55 9.90土1.90 8.22土2.13 5.86土1.57 6.53土1.90 6.87土2.58 6.90土3.21
0.59土0.03 0.48土0.03 0.48土0.03 0.55土0.08 0.43土0.04 0.41土0.04 0.43土0.02 0.40土0.03
0.46土0.01 0.49土0.05 0.47土0.02 0.51土0.04 0.42土0.04 0.40土0.03 0.43士0.02 0.40土0.04
0.49::t0.ll 0.54土0.05 0.46土0.06 O. 43::t0. 05 O. 34::t0. 03 0.33土0.02 o. 34::tO. 02 0.31土0.04
64.7土6.9 42. 5::t13. 7'ド 57.9土14.4 54.2+4.4* 73.0::t14.7 75.3土8.3 73.4土30.7 91. 5土19.1

Testis-R L(g/(1g0/01g 0 B汎7W.〉 O. 49::t0. 05 0.50土'0.02 O. 48::t0. 03 0.50土0.03 0.48土0.02 0.48ごと0.03 0.47土0.03 0.52土0.05
-L (gj100g B.W.) 0.52土0.04 O. 48::t0. 02 0.49土0.04 0.52土0.03 O. 48::t0. 03 0.49土0.03 0.49土0.02 O. 53::tO. 05 

Val¥leS are the mean土 SD. 本 Significantlydiffernt from control pく0.05，料 pく0.01，中**pく0.001



Table 3. Absolute and relative o1'gan weights in female 1'ats on O1'al administ1'ation of SDS fo1' 2 and 4 weeks 

2 weeks 4weeks 

Organ 
Control 0.5% 1.0持 2.0持 Control 0.5% 1.0持 2.0% 

BITTLfruyhhap yynmrg mo0pu1h((ds ggyS〕〉((ImgS) E() mg1 

1. 83+0. 06 1. 75土0.15 1. 77土0.06 1. 66土0.28 1. 84土O.12 1. 85土0.11 1. 81土0.07 1.84土0.08
6.5土2.1 6.8土1.9 6.8+1. 7 9.3土1.1 9.60土1.04 9.88土1.61 8. 46::t1. 07 8. 26::t1. 38 
13.0土1.4 17.0土0.0 16.0土2.4 16. 6::t2. 2* 16.8土4.3 15.1士2.9 17.3土1.0 19.9土1.9

0.73土0.0320 0.65土0.18 0.63::t0.09 0.58土0.13 0.53土0.07 0.60土0.11 0.49::t0.ll 0.56土0.14
1. 08+0. 1. 09土0.27 1.11土O.18 1. 02土0.09 0.99土0.14 1.13土0.11 1. 07土0.08 1. 05土0.14

急判的Z 主弓告。 LSHSAtpideovlareemed er nan ca((h lg(g-g) ) R 〔)g〔)mg〕

0.68土0.07 8 0.68土0.07 0.67土0.05 0.64土0.04 0.73::t0.06 0.77土0.04 O. 70::t0. 06 0.72土0.04
8.38土1.13 .80土0.85 9.27土1.34 10. 2::t0. 41料 7.93土0.81 9. 18::t0. 35* 9.29土0.55ホ 10.3土1.40中

1. 09土0.04 1.14土0.11 1. 06土0.12 1. 06土0.04 1. 09土0.08 1. 08土0.12 1. 07 ::t0. 05 1. 08::t0. 07 
0.48::t0.08 0.49土0.08 0.50こと0.11 0.54土0.14 0.54土0.06 0.52土0.05 0.41土0.06* O. 51::t0. 04 
23.0土3.6 21. 6土8.3 20.8土3.3 18.6土4.3 28.8土6.7 21. 8土4.9 28.2土7.1 23.4土6.5

言〈百引 KIdney R(RgLL() m〔g((ggm〉) 〕g) 

26.0+4.3 20.6土3.9 18.8土7.7 19.2土5.8 29.2土5.0 31. 5土2.2 26.8土8.0 25.8土7.6 出
0.84土0.08 0.86土0.10 0.98土0.20 0.86土0.08 0.83土0.07 0.90土0.06 0.88土0.06 0.88土0.05古

0.83土0.09 0.80土0.05 0.90土0.07 0.85土0.07 0.81土0.07 0.92土0.03* O. 91::tO. 07 O. 92::t0. 04 出ト
Cecum 0.75土0.12 0.82土0.08 0.75土0.10 O. 78土0.07 0.82土0.17 0.79土0.13 0.73::tO.18 0.73土0.09
Ovary- 42.8土10.2 39.0土7.9 46.2土7.0 40. 2::t12. 2 44.3土9.2 40.8土9.5 44.1::t10.4 42.9土5.4 ð~ 白

-L (mg) 39.5土10.7 37.6土11.8 42.0土7.5 41. 8土12.。 40.7土9.5 36.7土5.8 37. 4::t5. 6 44. 0::t2. 3 s:.ニ
Uterus (g) 0.38土0.11 0.38土0.14 0.31土0.09 O. 36::t0. 09 0.40土0.08 0.44土0.11 0.35土0.03 0.40土0.12

千台

BTHTLrhuyhazynymg rnoop11i(h(1dSggyfjS〔(I11mEUcsL/Dog1E(g 0/m10B 0B gg 0/Wg 1VB0JB j 01.〕g RWJB ) 〉VJ〕

1. 05土0.08 1. 01土0.08 1. 04土0.06 0.99土0.17 0.90士0.01 0.86土0.06 O. 89::t0. 07 O. 93::t0. 08 
3.6土0.9 4.0土1.1 4.0土1.2 5.5土1.5 4.72土0.62 4.60土0.73 4. 15::t0. 65 4.17土0.71 -ヌH時コ十

7.20土1.26 9.64土0.42* 9.45土1.19 9. 66::t0. 97* 8.31土1.27 6.98士1.40 8.46+0.32 10. 3::t0. 30 
0.37十 0.07 0.38::t0.10 。‘37土0.05 0.34土0.08 0.26土0.03 0.28土0.05 0.24土0.05 0.28土0.06 トc.;rコ1 

::c;回TE d百見4 HLSSAtpEedovlaEememrer tanca((hlgg(-/gjR1(1/日gC1O0E(/g1m0g Eg gOB BσjB l.WW〔BWO J 〉Wg 〕B 〕W 〕

0.61土0.13 0.63土0.16 0.66土0.13 0.61土0.04 0.49土0.08 0.53土0.06 0.52土0.05 0.53::t0.l0 

0.39土0.02 O. 39::t0. 05 0.39土0.02 0.38土0.00 O. 36::t0. 02 0.36土0.02 0.34土0.020.36±0.023Eト03 4 

4.79土0.32 5.10土0.34 5.44土0.50 6.09土0.17*料三 3.88土0.24 4. 27::t0.17中 4.54土0.17材木 5.17土0.31料

0.63土0.04 0.66土0.04 。‘62土0.04 0.64土0.02 0.53土0.02 0.50土0.05 O. 53::t0. 03 0.54土0.04
O. 28::t0. 03 0.28土0.05 O. 30::t0. 07 0.32土0.08 0.27土0.03 O. 24::t0. 02 O. 22::tO. 02* 0.26土0.02
13.2+2.2 12.5土4.8 12.3土2.5 11. 5士2.2 14.2::t3.3 10.2土2.5 13. 8::t3. 3 11. 8::t3. 0 

ヨ同詰EICOfevI dcanuryemy -R (RgLL(jm(I 叩g〔(Ejg珂/1g1101000B /Dg 10g 開gWB B g B 〉WWBW〕W〕〕) 

14.9+ 1. 7 12.0土2.6 11.0土4.4 11.5土3.4 14.3土2.7 14.7土1.2 13.0土3.3 13.0土3.5
0.48土0.02 0.50土0.04 0.58土0.10 O. 51::t0. 02キ 0.41土0.01 0.42土0.02 0.43土0.02 0.44土0.02*
0.47土0.04 0.47::t0.02 0.53土0.03* 0.50土0.02 0.40土0.02 0.43土0.01* 0.4.5土0.03* 0.46土0.03*本

O. 43::t0. 05 0.46土0.03 O. 44::t0. 05 0.47土0.03 0.400土.07 0.37土0.06 0.45こと0.10 0.37土0.06
24.5土5.5 20.3土3.2 27. 3::t4. 9 24.2こと7.8 21. 7::t4.1 18. 9::t4. 2 21. 4土5.2 21. 7土3.0

-L0(011g 16B1.0R07g . B.W.〉 22.7土6.3 18.7::t1.4 24.9土5.2 25. 2::t7. 7 20.0土5.0 17.1土2.6 18.2土1.9 22.3土2.2
ベむC叩1 コUterus (g/lOOg B.W.) 0.21土0.05 0.23土0.07 0.18土0.05 0.22土0.05 0.20土0.04 0.20土0.05 0.17士0.01 0.21こと0.07

V al ues are the mean土 SD. * Significantly c1ifferent from control pく0.05， 料 pく0.01， 林中 pく0.001
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Table. 4. :Blood components， biochemicai values ln serum and coaguiation t1me of rats on administratlon of SDS for 2 and 4 weeks 

4weeks 2weeks 

2.0% 

7.2土1.5
7.2土0.3
15.3土1.2
39.9土2.2
56.4土1.1

1.0持

6.8士0.8*
7.3土0.3
16.3::l::1.1 
39. 7::l::2. 3 
55. 6::l::1. 7 

0.5% 

8.2土2.7
7.1土0.3
16.1::l::1.2 
40.7土2.5
58.4土1.1

Control 

8.3ごと0.9
7.0::l::0.6 
16.1::l::1.7 
39. 5::l::4. 4 
56.8土1.8

2.0% 

4.9土0.9
6.02土0.29
13. 5::l::0. 7 
35.6::l::2.1 
59.8土1.9

1.0% 

5.7土0.6
6.52土0.42
15.。土1.6
37.9土2.2
59.2土2.0

0.5% 

3.7::l::0.3*林

6.02土0.27
13.9土1.1
35.7土1.5
60.0::l::4.1 

Control 

5.5土0.7
6.13土0.31
14. 2::l::0. 3 
36.8土1.3
61. 0土1.4

WBC (x103
) 

RBC (x 106) 

HGB (gm) 
HCT (%) 
MCV (μり

21. 3土1.4
38.3土2.3
6.8土1.3
164土26.5

20.2土4.5
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21.4土0.7
39.4土0.9
7.7士1.0
21O::l::26.5料

24.。土4.9

22.0土0.6
40.3土0.9
8.0土0.3料

170土0.7
18.6土0.4

22.8土0.5
39.8土0.4
8.0土0.9*
183::l:: 13.3 

19.6土2.7

22.8土1.2
40.6土1.9
6.8土0.5
165土23.5

17.8土2.8

22.4土0.5
38.0土1.0
6.2::l::0.5 
190土28.4*

20. 8::l::2. 9 

22.9::l::2.1 
39. 2::l::2. 8 
6. 0::l::0. 3 
152土8.3
19.2土2.8

23.1土2.6
38.8土1.7
6.0土0.4
159ゴ二13.5

21. 0土2.3

23.1土0.7
38.4土0.5
6.0土0.7
149こと18.0

20.2土5.4

MCH (μμg) 
MCHC (%) 
TP (g/dl) 
GLU (mgidl) 
UN (mg/dl) 

74.6土8.4
120土16.伊

37.6土5.9
55.0土14.1
0.07::l::0.01 

80.4::l::15.2 
99.6::l::25.0 
36.8土3.3
42.0土7.5
0.11::l::0.03本

78.4土9.3
96.。土11.0
35.2土7.0
53.2土11.6
0.07土0.01

61. 6土8.3
116土7.7

37.0土5.9
99.2土20.1
0.20土0.05

67.2土5.4
111土7.9

36.2土2.2本

63.4土18.0
0.17::l::0.02 

72.4土15.6
111土9.4

34.0土4.7
62.6土20.2
0.16::l::0.02 

77. 2::l::16. 7 
118土17.4

30.2土5.1
69.0土29.0
0.16::l::0.02 

CHO (mg/dl) 
GOT (K-U) 
GPT (K-U) 
ALP (KA-U) 
ChE (ムpH)

ω【
C
W
J円

22.6土13.1
39.6土15.1

19.2土7.7
35.0土7.9

Beginning 
Ending 

Coagulation 
time (sec) 

17.4土3.3
36.0土13.9

WBC (x103
) 

RBC (x 106) 

HGB (gm) 
HCT (%) 
MCV (μり

4.5土0.7
7.4土0.3
16.0士1.0
40.3土1.9
55.2土0.4

4.7土0.9
7.4土0.2
15.8::l::0.8 
40.9土1.8
56.8土1.3

21.4土5.9
44.6土9.1

5.4土0.9
7.1土0.5
16. 4::l::0. 4 
38.9土1.8
55.8土1.3

21. 6土5.5
48.0土16.1

4.5土0.5
7.7土0.3
17.0土0.9
41.2土2.1
56.0::l::1.0 

22.4土9.7
43. 2::l::17. 2 

3.9土1.0
6. 30::l::0. 20* 
14. 3::l::0. 7 
35.7土2.2
58.0土1.6

22.2土7.6
37.4土10.3

5.4::l::0.5 
6.45土0.19
14.9土0.6
37.6土1.1
59.6土1.1

24.0土5.5
48.8土13.0

5.3土1.9
6.65土0.35
15.0::l::1.4 
38.3土2.9
58.6土1.8

4.8士1.1
6. 73土0.26
15.6土1.1
39.1士2.2
59. O::l::1. 4 

22.2土0.7
39.8土1.9
6.7土1.2
174土36.9

20.6土4.5

22.1土0.8
40.3土0.9
7.7土0.8
191土27.5
19.6土2.7

22.1土0.7
40.1土1.2
6.7土0.7
158::l::17.3 

17.2土5.1

22.6土0.8
40.0土0.7
7.0土2.0
166土65.2

19.4土7.6

23.2土0.4
39.4土0.8
5.9::l::0.5 
131 ::l::8. 6 
18.4土5.2

22.5土0.9
39.0土1.1
6.8ごと1.7
170土53.7

21. 0土2.7

23.0土0.7
39. 7::l::0. 9 
6.1土0.3
135土10.9
19.3土3.5

MCH (μμg) 
MCHC (%) 
TP (g/dl) 
GLU (mg/dl) 
UN (mg/dl) 

ω円
吋
戸
口

ω'凪

93.0土24.3
114土15.7

54.0土14.5'ドヰミ
93.0土29.6**
0.27土0.19*

83.0土10.4
98.0土7.2
39.2土10.9
85.6土38.9申

0.48士0.07

65.2土11.8
110土10.0

46.0土10.ド
88.8土39.9'ド

0.52こと0.04

74.8土6.4
89.4::l::18.6 
29. 2::l::6. 4 
28.6土11.7 
0.55土0.13

65.2土 4.1判中 74-.8::l::15.4
104土11.5 110::l::20.5 

52.0土27.9 38. 0::l::12. 0 
46.2土16.7 60.2土30.7
0.37土0.10 0.43::l::0.09 

84.6土20.4
111土14.6

33.8土11.5 
47.4土14.2
0.40土0.09

79.5土2.4
111土12.1

30.0土2.9
45.0土14.0
0.46土0.15

CHO (mg/dl) 
GOT (K-U) 
GPT (K-U) 
ALP (KA-U) 
ChE (l:>pH) 

16.0土2.2
45.0土24.5

Values are the mean土 SD.

17.8土7.4
45.4土18.3

21.4土7.5
41. 6土14.8

17.0士2.7
39.0士20.4

* significantly different from control pく0.05，料 pく0.01，*** pく0.001

25.4土9.2
45.4土14.3

15.8ごと2.9
39.6土12.2

27.0::l::11.5 
45.0土16.9

18.0土3.6
50.0土13.2

Beginning 
Ending 

Coagulation 
time (sec) 
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6. 血清生化学的検査 (Table4) : TPは，投与4 文献

675 

週間自の雄で 1%投与

有志:な差は認められなかった.

GLUは2週間目雄のおよび 4週間自の雌で 2%投

与群l乙有意な上昇を認めた.

CHO は， 雌の 1%投与群l乙2週間目で有意な減少

がみられたが， 4週間目では差なはかった.

GOTは， 4週間目lζ雄の 1%および 29も投与群氏

有意な上昇がみられた.

GPTは，雄の投与群で，有意な上昇をみた.また，

雌では， 4週間自に0.5%および 2'70投与群で有意な

上昇をみた.

ALPは， 4週間目の離で名投与群とも有意な上昇

がみられた.

ChEは，雄においては 4週間自の投与群で上昇が

みられ.一方雌では， 2%投与群で下降が認められ

Tこ.

UNは，各群とも対照群lこ北して有意差は認められ

なかった.

7. 血液凝固時間 (Table4) :血液凝固時間は各投

与群とも，対照群i乙比して有意差は認められなかっ

た.

今回行なった SDSの亜急性毒性試験の結果を，従

来，報告されてきた ABS，LASの結果11・1ト 17)と比較

してみると，一般症状は， ABS， LAS より，幾分毒

性が少ないように思われるが，臓器，血液学的，血清

生化学的変化には，大きな差は認められなかった.現

在， SDSの各臓器におよぼす影響を， 病理学的，組

織学的に究明中であり，それらの結果を侍って，今後

さらに，検討を加えたい.

要 t:::. 
臼

高級アルコール系洗剤の主要基剤で、あるドデ、ンル硫

酸ナトリウム (SDS)の毒性を検討する目的で， Wト

star系の雌雄ラットを用い， 2週間， 4週間の亜急性

毒性試験を行なった.試験群として，対照群， 0.5%， 

1. 0%， 2.0%投与群をもうけ，一般症状，剖検所見，

臓器重量，血液学的，血清生化学的検査を行なった.
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培養細胞系を用いての AF2'ドの毒性の検討

川 野 澄 江 料 中 尾 11原子料平賀興苦料

Investigation of Cytotoxicity of AF 2むsingHeLa S 3 Cells in Culture 

SUMIE KA WANOキヘ TOSHIKO NAKAO料 AND KOGO HIRAGA料

ニトロフラン誘導体は，一般に，i容原化したプロフ

アークを誘発したり 1)，E. coli2，のに突然変異を誘発し

たり，またラット l乙腫蕩を形成させたりするりことが

知られている. ニトロフラン誘導体の一種である 2-

(2-furyl)-3-(5-nitro-2イuryl) acrylic acid amide 

(AF2)はわが国においては食品保存料として広く使

用されているが，最近，その遺伝的影響についての疑

問が提示されるようになり，種々の角度からの再検討

が行なわれつつある.

Tonomuraらめは， ヒトのリンパ細胞を用いた Z12

vitroの培養系において， AF2が染色体異常を起す乙

と，また，繊維芽細胞において不定期 DNA合成を

誘導する乙とを報告している.また， Kondoらのは，

E. coliの αc-strain (切除修復不能変異株)を用

い， Kadaら7)は hCJ'-strain (組みかえ修復不能変

異株〉を用い，両者ともに， AF2が高頻度で突然変

異を誘発するのを認めている.また黒田8)もヒト 2倍

体細胞において， 8-azaguanine耐性変異株の高頻度

の出現を報告している.

AF2による突然変異誘発性に関する乙のようなデ

ータの集積にもかかわらず，動物{固体においては，

AF2 は肝臓で速やかに代謝されるため無害であると

されてきた.しかし，最近，里見らは AF2をラット

肝ホモジネートとインキュベー卜すると，短時間では

* 2-(2-furyl)ー3-(5-nitro-2-furyl)acrylic acid 

amide 

料東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新市区百人町3-24-1
Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 

逆l乙AF2そのものより毒性の強い物質が生成すると

報告しているの.しかしながら，彼らは AF2が肝臓

で無毒化される時間を決定する ζ とを目的として実験

を計画したため， AF2単独でもほとんどの細胞が死

滅するような高い AF2濃度で実験を行なっているな

ど，実験条件の設定の仕方に問題があるのではないか

と考えた.

そこで，本報告では，単独ではそれ程強い細胞毒性

を示さないような AF2濃度で，ラクト肝ホモジネー

トによる AF2の細胞毒性増強効果について検討を行

なった.また同時に， AF2の細胞毒性と他の保存料

の細胞毒性との比較，肝ホモジネートによる高濃度の

AF2の無毒化についても検討を加えた.本実験はま

だ予備的段階にすぎず，反応条件の検討など十分では

ないが，一応の結果が得られたので報告する.

実験方法

(1 )培養系

本実験にはすべて HeLaS3細胞を使用し， 109るま

たは20%の仔牛血清を含む Eagleの MEM培地中に

て培養を行なった.ティシュ-.カルチャー・チェン

パー・スライド (Mi1esLab.， Inc.， 111.)および 60

mmまたは 30mmのペトリ血を使用し， CO2 細胞

培養恒温器 (C02を5%添加した空気を通気〉内で370

で培養を行なった.

(2) 各種保存料の細胞増殖阻害度の測定

ティシュ-.カノレチャー@チェンパ-.スライドの

4個のチェンパーにそれぞれ MEM培地に溶かした

200， 63， 20および6.3μg/mlの濃度の各種保存料溶液

を0.5mlずつ添加したのち，仔牛血清 20%，ペニシ

リン200U/ml，ストレプトマイシン 200ρg/mlを含

む MEM培地iζ懸渇させた HeLaS 3細胞 (1x10 
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細胞/mりを0.5mlずつ各チェンパーに添加した@す

なわち，各種保存料の培養液中における最終濃度は，

100， 32， 10および3.2μg/mlであり，血清濃度は 10

%である.

試験iこ供した保存料は，プロピオン酸ナトリウム，

デヒドロ酢般ナトリウム，ソルピン酸カリウム，安息

香酸ナトリウム(以上は水または MEM培地 K溶解

したのちメンブランフィノレターで無菌伊過し，さらに

MEM培地で適当な濃度l乙希釈した.)，サリチル酸，

パラヒドロキシ安息香酸ーエチJレ， -11ーフ。ロピルおよび

→トブチルならびに AF2である(以上は， DMSO牢

l乙溶解したのち MEM培地で希釈した. DMSOの最

終濃度は0.5%以下で， ζの濃度の DMSOは細胞増

殖を阻害しない.).ただし AF2のみは最高濃度を10

f-Lg/mlとした.ζのほか比較のため， ニトロフラゾ

ン，パラヒドロキシ安息香酸についても検討を行なっ

?こ.

上記のチェンパー・スライドを CO2 恒温器内で 3

日間培養したのち，カルノア法で回定し，ヘマトキシ

リンーエオヲン染色し，肉眼的l乙染色の度合寄与判定し

た.保存料無添加時の増殖阻害度を 0とし，その1/2，

1/4および1/8の増殖を示した場合，それぞれの増殖阻

1， 2および 3とし，完全に細胞が死滅した場

合を 4とする 5段階評価を行なった.

(3) コロニー形成率への保存料の影響

20%の仔牛血清を含む Eagleの MEM培地4.8ml

を添加した 60mmのペトリ皿tc:.1x 103個/mlの細胞

懸渇液および各種濃度の保存料溶液をそれぞれ0.1ml 

ずつ添加し，そのまま11日間培養したのち，ホルマリ

ン国定， クリスタノレバイオレット染色を行なって生成

したコロニーの数を数えた. Table 2および Fig.2

では，保存料を添加した状態で、24時間培養したのち培

地を捨て，!)mlの MEMで 1凹洗ったのち新たl乙20

%仔牛血清を含む 5mlの培地を添加し，さらに10日

間培養を続けた.また Fig.3では短時間処理のAF2

の影響をみるため，細胞をまいてから 1日間は AF2

無添加で培養し，その後 AF2溶液 0.1mlを加えて

1時間培養したのち，再び AF2無添加培地にきりか

えてさらに12日間培養を行なった.

(4) ラット肝ホモジネート15，000xg上清分画の

調製

体重500.......600gの Wistar系雄ラットを断顕して殺

したのち，速やかに肝臓を摘出した.0.9%の滅菌，

氷冷食塩水で潅流したのち 3倍量の氷冷0.25Mショ糖

溶液 (pH7.0)とともに Potter-Elvehjem ホモゲナ

牢 ヅメチJレスルホキシド

イザーで磨砕した.ホモジネートを15，OOOx gで10分

間冷却遠心して上清を得7こ.

(5) ラット肝ホモジネート15，000g遠沈上清分画

とインキュペートした AF2のコロニー形成率へ

の影響

上記の15，OOOx g遠沈上清を10分間前培養したのち

DMSO tc:.溶かした AF2をTable3では50μg/ml，

Table 5では500μg/mlになるように添加し，振盟培

養した.前日 100個の細胞をまいておいた 60mmのペ

トリ皿の培地を捨て，上記の反応j夜を経時的l乙取り出

して370CIc:.暖めた 20%仔牛血清を含む MEM培地

で5倍l乙希釈したものを 5mlずつ各ペトリ皿l乙添加

した. ζのペトリ血を CO2恒温器内で 1時間培養し

たのち，反応液を捨て，MEM培地で 1回洗ってから

新しい培地を 5mlずつ加えて古らに10-12日間培養

を続けた.

(6) 増殖速度に対する AF2の影響

2x 104個の細胞を含む 2mlの増殖培地(10%の仔

牛血清を含有する Eagleの MEM培地〉を30mmの

ペトリ皿lζ添加し， 1 ~ 2日間 CO2恒温器内で培養

した.乙のあと培地を拾て，各種濃度の AF2を含む

t音i也，または AF2と肝ホモツネートの15，000xg，10 

分遠沈上清分固との反応液 (AF2濃度 250μg/ml)

の増殖培地による 5倍希釈液を 2ml加えて 1時間培

養した.その後，再び培地を捨て 2mlの MEMで1

回洗ったのち，新しく 2mlの培地を加えて37
0

Cで培

養を行なった.数日間培養後， トリプシン四EDTA処

理して細胞をばらばらにし，コー Jレター・カウンター

@モデル Z (Coulter Electronics， Inc.) を用いて細

胞数を測定した.

実験結果

AF2とその他の保存料の細胞毒性の比較

(1) HeLa S 3細胞の増殖に対する各種保存料の影

響

各種保存料の細胞増殖の阻害について，ティシュー

・カルチャー・チェンパー・スライドを用いて検討し

た結果を Fig.1 Iζ示した.多くの保存料，すなわち

デヒドロ国午自愛ナトリウム，ソルピン目安カリウム，サリ

チノレ酸，安息香西支ナトリウム，パラヒデロキシ安息香

酸およびプロピオン酸ナトリウムは， 100μg/mlの濃

度でも全く増殖の阻害を示さず，パラヒドロキシ安息

香酸ーエチJレおよび-11-プロピノレの場合にも 100μg/ml

の濃度ではじめて軽微な阻害を示すにすぎなかった.

パラヒドロキシ安息香酸-11-ブチノレは 100μg/mlでは

完全に細胞を死滅させ， 32μg/ml でもわずかながら
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Fig.1. Effect of Preservatives on the Growth of HeLa S 3 Cells. 
(A) Soc1ium dehydroacetate， potassium sorbate， salicylic acid， sodium benzoate， Jう-hydroxy-

benzoic acid and sodium propionate ; (B) p-hydroxybenzoic acic1 ethyl ester ; (C) P…hydroxy-
benzoic acid n-propyl ester; (D) p-hydroxybenzoic acid n-butyl ester; (E) nitrofur・azone.

* See the text. 

Table 1. Effect of Preser・vativeson the Colony Formation of Hela S 3 Cells 

一一一11Days Treatment一一一

Group ID50 (pg/ml)* 1Dso (μM) 

AF2 0.3 1.2 

t-Hyc1roxybenzoic acic1 n時 butylester 24 124 

ρ-Hyc1roxybenzoic acic1 n-propyl ester 100く 555く

t-Hyc1roxybenzoic acid ethyl ester 100く 602く

Soc1ium benzoate 100 < 694く

Potassium sorbate 100く 666く

ホ Concentrationsof preservatives that inhibit 50 % the formation of colonies. 

増殖の阻害を示した.

乙れに比して AF2Iこは上記の化合物の10-100倍

のきわめて、強い増殖阻害効果が認められ， 10μgjmlの

濃度で完全に細胞を死滅させた.またニトロフラゾン

は，現在食品添加物としては使用禁止になっている

が， AF2よりは軽度であるが， やはり強い細胞増殖

の阻害を示した.

(2) 培養全期間保存料を添加したときのコロニー

形成率の変化 (Table1) 

試験した保存料の中で， パラヒドロキシ安息香酸ー

ヱチノレおよび-nープロピル， 安息香酸ナトリウムおよ

びソノレピン酸カリウムは，いずれも 100pgjmlの諜度

でも対照の50%以上のコロニー形成率を示した.ζれ

に比して AF2は，きわめて強いコロニー形成率の阻

害を示し， AF2濃度 h コロニー形成率の曲線から50%

コロニー形成阻害濃度(ID心は0.3μgjml(1. 2μM) 

と計算された. また，パラヒドロキシ安息香酸-n-ブ

チJレで、は中程度の阻害が認められ， ID50 は24μgjml

(124μM)と計算された.

Fig. 1から細胞増殖の50%阻害度(IDso)を求める
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Table 2. Effect of Preservatives on the Colony Formation of HeLa S 3 Cells 

一一一24hr Treatment一一一

Control (No Addition) 

p-Hydroxybenzoic acid n-butyl ester 

100μg/ml (515μM) 

50μg/ml 

25μg/ml 

Salicylic acid 

100μg/ml (724μM) 

50μg/ml 

R.P.E.(9の**

100 

109 

93 

93 

No. of colonies* 

68 

q
d
q
o
q
a
 

可

t
p
O

ハむ

Group 

98 

104 

* Averages of 4 measurements. 

66 

71 

** Relative plating efficiency 

No.of colonies of test group 
No.of colonies of control group 

2[乙示したが， どちらの場合にも 100μgjml以下の

濃度ではコロニー形成率の低下は認められなかった.

一方， AF224時間処理の場合には， Fig.21乙示した

ように， 0.25，.....，2μgjmlの濃度範囲でほぼ直線的なコ

ロニー形成率の低下が認められた. ID50 は約 1.2μg/

ml (4.8μM)である.

ラット肝ホモジネートの15，000 x g， 1 0分遠

沈上清分画とインキュペー卜したときの AF

2の細胞毒性の変化

(1) コロニー形成率に対する影響

里見らのは， AF2をラット肝ホモジネート (15，000

xg 遠沈上清分画)と短時間インキェベートすると細

胞毒性が増強されると報告しているが， AF2単独で

もほとんどコロニーの形成を示さないような高濃度で

実験を行なっているため，彼らの実験結果からはその

ような結論は導きにくい.そこで著者らは，まずはじ

めにコロニー形成率の軽微な低下を示すような AF2

。。
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Concentration of AF2 (μgjml) 

濃度を決定するための実験を行なった. 12.5， 25， 50 

および 100μgjmlの濃度の AF2を1時間作用させ

たときのコロニー形成率の変化を Fig.3 [こ示したが，

12.5μgjmlの濃度でもある程度の増殖阻害を示した.

そ乙で，ラット肝ホモツネートの 15，000xg遠沈上

清分画とインキュベートした AF2の影響をみるため

には， 10μgjmlの AF2濃度を採用した.結果を

Table 31乙示したが， AF2のみ， 15，000x g遠沈上

清分画のみ， 上清分固と AF2 をそれぞれ 10，20， 

40，60および 120分間インキュベートじたあとの反応

液をそれぞれ1時間 HeLa細胞に作用させたが，い

ずれの場合にもコロニー形成率の低下は認められなか

った.

Fig.2. Effect of AF 2 on the Plating Efficiency 

of HeLa S 3 Cells 

一一一24hr Treatment一一一
Each point represents the average of 4 meas-

ureロlents.

と， AF 2では 4.5 f1g/m1 (18. 1μM)，パラヒドロキ

シ安息香酸-n-ブチノレでは 45μgjml(232μM)，それ

以外の保存料では100μgjml(480μM)以上になる.

以上の数値をコロニー形成率に対する ID50 の{底と比

較すると，AF2の場合l乙は後者の値は前者の値の 1/10

以下の低い値を示したのに対して，その他の保存料で

は差のあるものでも 1/2程度の差にすぎなかった.

(3) 24時間処理保存料のコ口ニー形成率への影響

パラヒドロキシ安息香酸-n-ブチノレならびにサリチ

ノレ践を24時間処理したときのコロニー形成率を Table
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Table 3. Effect AF 2 Incubated with Rat Liver Postmitochondrial Fraction on the Plating 

Efficiency of HeLa S 3 Cells 

R.P.E. (9も〉料*

100 

99 

99 

101 

109 

98 

112 

101 

No.of colonies** 

2

1

1
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10 min 

20 min 

40 min 

60 min 

120 min 

Control (No addition) 

AF 2 (10μgjml) 

Supernatant牢

AF 2 (10μgjml) +Supernatant* 

Incubation time 

Group 

キ Supernatantafter centrifugation at 15，000 x g for 10 min. 

** A verages of 3 or 4 measurements. 

*** Relative plating efficiency. 
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Fig.4. Effect of AF 2 on the Growth Curve of 

HeLa S 3 Cells 
Each point represents the average of 3 meas-

urements. Concentrations of AF 2 : 0・・・・・・0，0μgj 

ml;盤一一暢， 25μgjml;ム一一ム， 50μgjml; 

I;..-A，100μgjml. 

Tこ.そこで，まず， 25， 50および100μg/mlの AF2

を1時間作用させたときの細胞増殖曲線への影響を検

討した.結果を Fig.4 fこ示した. 100μg/mlでは 1

日目に細胞数の減少を来したのちゃや緩慢な速度で増

殖した.また 25μg/mlでは無添加群とほとんど変ら

ない増殖を示した，一方， 50 flg/mlでは， 1日目に

はほとんど増加が認められないが，その後は無添加群

4 3 2 
Davs 

104 

0 
25 50 100 

Concentration of AF2 (μg川

Fig.3. Effect of AF 2 on the Plating Efficiency 

of HeLa S 3 Cells 

-60 min Treatment-

(2) 細胞増殖速度への影響

上記の実験では15，OOOx g上清分画と10分以上イン

キュベートした AF2の影響についてのみ検討したた

め， AF2 が上清分画によって非常に速やかに代謝さ

れてしまい， 10分間のインキュベートでは AF2より

毒性の強い中間体がすでに消失してしまっている可能

性を除去しえない.コロニー形成率でみていく場合，

最低でも 10日以上の日数を要するため，時間の短縮を

はかるために細胞増殖速度で、検討していく ζ とにし
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Table 4. Effect of AF 2 Incubated with Rat Liver Postmitochondrial Fl'action on the 

Cell Proliferation of HeLa S 3 Cells 

Group 

At the Start of Experiment 

2 nd Day of Culture 

Control (No addition) 

Supernatant 

AF2 (回 μgjml)

AF 2 (50μgjml)十Supernatant

No.of cellsjdish* 

O. 78x 105 

3.17x105 

3.10X105 

1. 78x 105 

Incubation time o min 
10 min 

60 min 

2. 70x 105 

2. 81X 105 

2. 79X 105 

ヰ Averagesof 3 measurements. 

Table 5. Detoxification of Af 2 by the Incubation with Rat Liver Postmitochondrial Fraction 

Group 

Control (No addition) 

Supernatant 

AF 2 (100 f1gjml) 

AF 2 (100 f-lgjml) +Supernatnat 

Incubation time 30 min 

* A verages of 4 measurements. 

** Relative plating efficiency. 

に近い速度で増殖した.

60 min 

120 min 

以上の結果から，細胞増殖速度に対する15，OOOX g 

遠沈上清分画とインキュベートした AF2の影響につ

いて検討するためには， 50 f1gjmlの AF2濃度を採

用レた.結果を Table41こ示したが， 培養2日目の

無添加群の細胞数3.17X105f闇/ペトリ皿に対して，

AF2 50 μgjml単独の処理では1.78x 105個/ペトリ

皿と明らかに低下が認められた.しかしながら ，15，000

xg述沈上清分画と0，10および 60分間インキュベ{

卜した場合には，無添加群よりわず、かl乙低下したにす

ぎなかった.以上のように，細胞増殖速度の場合に

もコロニー形成率の場合と同様，肝ホモジネートの

15， OOOX g遠沈上清分画とのインキュベートによる

AF2の細胞毒性の増強効果は認められず，逆l乙AF

2単独でみられた部分的増殖阻害もほとんど認められ

なくなった.

(3) 15，OOOxg遠沈上清分聞による AF2 の解毒

効果

No.of colonies* R.P.E. (%)料

51 100 

59 116 

0.3 1 

27 53 

30 59 

41 82 

Table 51こコロニー形成をほとんど示さないような

高濃度の AF2 (100μgjmりを上清分聞とインキュ

ベートしたのちに 1時間だけ HeLa細胞に作用させ

たときのコロニー形成率の変化を示した. 100 f1gjmT 

の AF2単独では， 4枚のペトリ血のうち 1枚にのみ

1個のコロニーを形成したにすぎなかった.乙れに対

して上清分画と30，60および 120分インキュベートし

たあとで培養細胞に作用させたときには明らかl乙コロ

ニー形成率の増加が認められ， 120分では対照の82%，

lこまで回復した.

考察

以上の実験結果から次のような結論が導かれる.①

AF2は他の保存料l乙比べてきわめて強い細胞増殖の

阻害ならびにコロニー形成率の低下をもたらす.ま

た， その作用はきわめて短時間の処理でも起り， 50 

pgjmlでは 1時間の作用でも十分に細胞増殖ならび

にコロニー形成率の荷者を阻害する.②本実験の結果

からは， 里見らめが報告したようなラ γ ト肝ホモジネ
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一トの15，OOOx g述沈上清分自立による AF2の細胞毒

性の増強効果は認められなかった.①上il寺分画とのイ

ンキュベートにより，細胞をほとんど死滅させるよう

な高濃度の AF2が，一見，無毒化されるようにみら

れる結果が得られた.

本実験では里見らめの結論とは相反するような結果

が得られたが，乙れだけの実験では彼らの論拠をくつ

がえすことはできない.本実験はまだ予備的段階であ

り，上清分画中で AF2を代謝させる際の反応条件に

ついて未検討である.それゆえ，本実験条件下では

AF2の中間代謝物が十分に生じていない可能性もあ

り，今後，実際lこ代謝生成物を追跡し，酵素反応の至

適条件を決定すべきである.また，バクテリアの突然

変異に関する研究では，本実験のような crucleな系

を用いず， ミクロソームと薬剤代謝系Jこ関与する各種

の因子を合む系が用いられており 10-12)，培養細胞に

おいてもこのような実験系の開発がのぞまれる.

Table 4および 5で， ft干ホモジネートの15，OOOx g 

遠沈上清分固とインキュベートすると，一見， AF2 

が無毒化されるようにみられる結果が得られたが，反

応液を培養細胞に作用させる前にインキュベートしな

い場合にも毒性の低下が認められるため， AF2が上

清分固によって代謝されて無毒化されたのか，それと

も上清の高分子化合物l乙AF2が吸着されてしまって

細胞に利用されなくなるのか現在の段階では判断でき

ない.熱変性させた上清分画と AF2を作用させると

か，高濃度の AF2 (100μgjml) と上清分画を混ぜ

てインキュベートせずに直ちに細胞に作用させるとか

すれば， ζの点は明らかになるかもしれない.

細胞毒性と動物個体レベ、ルの発ガン性との関係につ

いて検討がなされつつあるが13)，炭化水素系の発ガン

斉1j14)やアセチノレアミノフルオレン15)の場合には動物の

肝臓で代謝されてはじめて強力な発ガン性を示す乙と

が知られている.したがって，発ガン性と invitTOの

細胞毒性とを結びつけるには，本実験のように生体l乙

近い invitroの条件下で代謝を行なわせるような試

験法の開発が望まれる.この点l乙関し，従来は反応系

と細胞とを長時間作用させるような方法がとられてき

たため，反応系自体の毒性が問題にされていた.本実

験の結果， 1時間程度の作用では反応系自体の毒性は

全く問題にならない乙とが明らかにされ，乙の点は今

後のこのような実験系の開発i乙光明を投げかけるかも

しれない.
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要旨

HeLa S 3細胞を用い， AF2の毒性!こ関して細胞レ

ベルで、検討を行なった.AF2は， 他の保存'jqと比較

して，極めて{!!;i震度で、細胞の増殖ならびにコロニー形

成率を著しく阻害した.また，その阻害は，きわめて

短時間(1時間〕の処理によっても認められた.里見

らは，ラット肝ホモジネートの15，OOOx g遠沈上清分

間とインキュベートすると， AF2 の細胞毒~'f'生が増強

されると報告しているが，今回の実験ではそのような

結果は得られなかった.また，上清分画とのインキュ

ベートにより，細胞をほとんど死滅させるような高濃

度の AF2が，一見，無毒{じされているようにみられ

る結果が得られたが，上清分間中の高分子化合物への

の吸着が，細胞内への AF2のとり乙みまたは細胞膜

への作用を妨げている可能性も考えられ，現段階では

真l乙無毒化されているとはいいきれない.
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遺伝物質に対する微量毒性物質の作用ならびにその障害回復機構の解析

(1)細胞性粘菌における審|生解析

金西信次ヘ渡部 真木*

Analysis (i)f Micro-toxicant Damages on Genetic Substances 

I. Analysis in CeIIular Slime Mold 

NOBUZI KANANISHI* AND MAKOTO W ATANABE林

1.緒 論

現在，毘薬品による毒性(副作用〉ならびに日常生

活において，長期間にわたり，定常的，かっ必然的l乙

摂取される食品添加物や洗剤，各種工業製品もしく

は，排棄物などに含まれる体内汚染物質による毒性，

また乙れらの組合わさった複合毒性についての解明が

いそがれており，現在および将来の都民の健康と生活

環境とに関して， ζれらの汚染物質からの環境保護な

らびに障害防護を目的とした先見的研究が必要とされ

ている.乙の方面の研究で，従来重視されながらも，

実験による検証が因難なために，現在まで保留されて

きた研究課題に次の二つがある.

(1) 微量の毒性物質による遺伝的障害(遺伝子およ

び染色体突然変異)， もしくは晩発性障害(発がん，寿

命短縮，体質の脆弱化など〉の誘発機構，ならびに作

用量効果関係の解析.

(2) 乙れらの障害誘発の際民共存する化学物質の共

同作用による相乗，相加，あるいは拾抗的効果の機

構，ならびに作用量効果関係の解析.

極めて長期聞にわたる膨大な動物実験を必要とする

乙れらの研究課題に対して，われわれは細菌，かび，

その他植物細胞から晴乳動物，ヒトにわたる細胞レベ

ヰ東京都立衛生研究所毒性部
160 東京都新宿区百人町3-24-1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 
Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，

Tokyo， 160 Japan 
料東京都立アイソト{プ総合研究所

ルで、の培養実験，および染色体ならびに DNAレベ、ノレ

でのミクロの解析を中心として別の方向からの研究を

目指している.

特にその生物系の一つで、ある細胞性粘菌は，単細胞

生物と多細胞生物， 1直物と動物，前核生物と真核生物

などの過渡型に位置し1〉，突然変異2，3)，染色体半数化

の高い誘発率4，5)， 著しく低いグアニン・シトシン含

量 (22-25%)6ーへアデニン・チミン richのクラス

ター6，8)， 真核生物としては核容積l乙比して著しく少

ない DNA量10)など多くの特異点を有する.真核生物

におけるDNA損傷修復機構や，染色体突然変異の分

子機構を研究する上で，一つのモデ、ル系としてわれわ

れは乙の細胞性粘菌を選び，多くの点でこれとは対照

的な高等動物のリンパ球の系と対比させながら研究を

進めている.

DNAならびに染色体などの遺伝物質に作用する化

学物質として，われわれは次の 2群の薬剤に注目して

いる 11) すなわち

(A) 放射線と同ーまたは類似の作用，特に DNAの

主鎖切断や，塩基損傷を誘発する化学物質.たとえば

直接または生体内で活性化されて後， DNA分子の一

部と共有結合するアルキノレ化剤(マイトマイシン C，

ニトロソ化合物など).

(同 DNA損傷から生物効果発現までの過程lこ，側

面から作用をおよぼレて，最終効果を見かけ上増幅す

るように働らく化学物質.たとえば DNA塩基間lこ平

行に挿入されて， 2重らせんを巻きもどし，分子間の

歪みや高次のよじれに変化を与える乙とにより，再結
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Fig. 1 細胞性粘菌の生活史

合修復や，複製，あるいは転写の過程lこ影響を及ぼし，

その結果，染色体異常率や，突然変異王将，細胞致死Z容

を高める薬剤，エチジウムブロマイドや，プロフラピ

ン，アクリツンオレンジなどカまそ~1，で，アクチノマイ

シンDやカフェインにも類似の作用があるのではない

かと考えられる.

以上のように毒性を分子レベル・細胞レベ、ルで、解析

し，遺伝物質l乙対する毒性物質の作用についていくつ

かの類型を求めてモデ、jレ化し，個体動物での毒性実験

の基礎とすることがわれわれの目的である.

今回われわれは(A)に属する作用原としてsOCo-r線，

N-メチル-NんニトローN-ニトロソグアニジン (MNN

G)を， (B)I乙属する物質としてカフェインを用いて，

細胞性粘菌における障害と回復の機構について調べ

Tこ.

2. 実験材料および方法

細胞性粘菌

細胞性粘i1si(cellular slime mold)は，同じように

粘菌とよばれている Physarll7nPolycψhalul/l など

の変形菌(期生粘菌-trueslime mold)とは生活史

が大きく異なり，両者の間l乙は系統的な類縁関係はほ

とんどないと考えられる. ともに菌類でありながら動

物細胞の特徴を有し，ねばねばしていると乙ろから粘

菌という名がつけられているに過ぎない川丸山.

われわれが用いている細胞性粘菌 DictyosteliuJJt

discoideumは，アメーパ状の単細胞生物で，Aerob-

acter aero genesや Escherichiacoli などの細菌を捕

食して，分裂によって増殖する.栄養分となる細菌が

なくなると増殖を停止して集合をはじめ，数千から数

十万の細胞が山形の集合塊をつくる.乙の細胞集合塊

の頂点は次第に伸びて指状の突起体となるが，やがて

傾いて横たわり，ナメクジ状の細胞集合体となる .ζ

の集合体はあたかも多細胞生物であるかのように，光

や熱などに走行性を示し，任意の方向l乙移動して歩く

ので移動体とも呼ばれる.移動体はしばらく移動する

が，やがて停止して再び立上がり，子実体を形成す

る.子実体は胞子嚢と柄の部分からなっており，胞子

嚢lこは数千個の胞子が捜j夜中l乙浮遊している.柄の細

胞は死滅するが，胞子は分散し，適当な湿度と細菌が

与えられると発芽してアメーパ状の細胞となり， ζれ



東京 i有研年報 25，1974 687 

をたべて分裂増殖をくり返す5) (Fig. 1). 

今回の実験l乙用いたのは，持Jこ細胞性粘菌の NC-4

株，ならびに Ax-2t:朱である.われわれは1968年以降

NC-4株を用いてきたが，放射線や化学物質による障

害誘発や，障害回復の過程を調べるうえで，細菌を捕

食しなければ増殖できない乙とが大きな障害となって

いた.ζのたび合成培地でも増殖しうる Dictiosteliwn

discoidewnの突然変異株 (Ax-2株〉を入手し1ベ
NC-4株と同様に用いる ζ とができる乙とを確認した

ので15)，乙の株をも用いた.

培養方法

NC-4t:朱の培養:液体培地はブドウ糖5.0g， イー

ストエキストラクト 0.5g，プロテオースペプトン

5.0 g， K2HP04 2.436 g， KH2P04 0.816 g， MgS04 

0.25g，を蒸留水1000ml Iこ溶かして滅菌したもので

ある. 100 ml三角コルベンに 17mlの液体培地と 2

mlの細菌懸濁液 (A.aerogenes)， 1 mlの細胞性粘

菌の胞子またはアメーパ細胞 (2--20X105個1mり を

入れ220

で振盟培養する.寒天培地は液体培地iζ寒天

末 2%を加えたものである.寒天培地l乙細菌とともに

細胞性粘菌の胞子またはアメーパ細胞をまき 220

で培

養すると，はじめ細菌が増殖して培地の上を一面にお

おうが，その細菌を餌として増殖し，パクテリオファ

ージの場合と同様のプラーク状のコロニーを形成す

る.プラークは一つの胞子または一つの細胞起源のク

ローンに相当し，約40時間の培養でプラークの直径は

平均 1mmであるから観察は容易である.

Ax-2株の培養:細菌を加えない培養液 (axenic

培養液〉の組成は14)，ブドウ糖15.4g，イーストエキ

ストラクト 7.15g， プロテオースペプトン 14.3g，

Na2HP04・12HzO， 1. 28 g， KH2P04 0.486 gを蒸留

水 1000mllL溶かしたものでpH6.7である.Ax-2株

はζの axenic培養液中で， L字管を用いて振滋培養

し，種々の化学物質により処理等を行なうが，コロニ

ー形成能は NC-4株と同じ寒天培地を用いて細菌と

ともに培養し，プラーク数により測定した.

細胞数の測定

Thoma血球計算盤により細胞数を測定した.

。線照射

東京都立アイソトープ総合研究所 60CO，5000 Ciの

hot-cell により照射した.照射時間は 1時間とし，線

源からの距離によってそれぞれの照射線量を得た.

試薬

カフェイン:和光純薬工業側特級無水物.

MNNG:岩井薬品化学

3. 実験結果

カフェインの細胞増殖に対する影響

11え1本培地中lこ細菌とともに NC-4株の胞子をまき，

220で24時間振滋培養する乙とによって胞子は発芽し，

アメーパ細胞となって分裂増殖する.この培養j夜中lこ

種々のi農度のカフ旦インを添加1後，さらに30時間i音養

を続け，細胞数を測定した.

Fig.21乙示すようにカフェインを添加しない培養液

中では，約 5時間の倍加率 (doublingtime) で増殖

しているが， 2.5mM以上の高濃度のカフェインを添

加したものは一時的な細胞分裂の阻害があり，その後

の分裂もおさえられる.一方， 1mM以下の涼二度で

は，分裂回数が 3回位までは細胞の増殖にほとんど影

響を与えない.

細胞性粘菌の放射線抵抗性とカフェインによる増感

細菌を捕食して増殖中の NC-4株細胞に， 種々の

線量の 7線を照射した.照射後ただちに希釈して，

0， 0.25， 0.5， 0.75， 1. 0， 1. 25， 1. 5 mMの各濃度

のカフェインを含む寒天培地上l乙，新しい細菌ととも

にまいた. 22 0で 4~6 日間培養し，プラ{ク数を測定

し，まいた細胞数との比から生存率を求めた.Fig.3の

カフェインを含まない培地で培養したときの生存曲線

(OmM)が示すように，広い屑をもら，放射線lこ対し

て極めて高い抵抗性を有する.この広い屑と高い放射

線抵抗性とは，分割照射の実験 lこより亜致死損傷

(sublethal damage)からの効率のよい回復にあるこ

とが， Deeringら16，17)ならびにわれわれ叫こより示さ

れている.そして ζの実験によって，増殖にほとんど

影響を与えない濃度のカフェインでさえも生存率を減

少させ，r線l乙対する感受性の増感作用があることが

確められた.ζのカフェインによる増感作用は，細

菌山や晴乳動物の培養細胞聞に対する紫外線照射によ

って示されたように，遺伝物質の障害の酵素的回復過

程の阻害の結果であると考えられるが，電離放射線に

よる増感作用についてはあまり報告されていない.ま

た Deeringら17)は同じ NC-4株l乙T線を照射し，

カフェインの効果を報告しているが， 5mM以上の高

濃度でのみ効果があるとしている.

カフェインによる放射線障害からの回復過程の解析

液体培地中で，細菌とともに噌殖中の細胞に， 2.5 

x105 R の T線を照射し，照射後220
で振滋培養する.

一定時間毎l乙，その一部を取り出し細胞数を測定し

た.また他の一部を希釈して細菌とともに，カフェイ

ンを含まない寒天培地と，0.75mM のカフェインを

含む寒天培地にまき，プラーク数を測定した.Fig.4 
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Fig. 2 細胞増殖に対するカフェインの影響
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Fig. 3 

は y線照射後の，回復の時間的変化を示してある.

CONTROLはr線を照射していない細胞の増殖曲線

で約 5時間の倍加率で、増加している.乙の未処理の細

胞はカフェインを含まない寒天培地にまいたものも，

0.75 mMのカフェインを含む寒天培地にまいたもの

も， 100%のプラーク形成能を示す.

r: TOTAL曲線は r線照射後，血球計算盤で測定

した細胞数であり，照射により種々な程度に障害をも

っ細胞の全数である.増殖中の細胞は y 線照射によ

って線量に依存する細胞分裂の一時的停止をおこす

が3)，乙の照射線量では約 8時間の分裂遅延の後，

CONTROLとほぼ同じ速度で増殖する.

黒丸 Cr: VIABLE，-CAF.)は T線照射後，種々

の時間毎にそれぞれカフェインを含まない寒天培地に

まいて，得られたプラーク数より求めた増殖可能な細

胞の数である.乙の線量では約70.....，80%の生存率を示

し， TOTALの曲線とほぼ同様な回復曲線となり， 25 

時間以上後には100%の生存率となる.

自丸 Cr: VIABLE，十CAF.)は上の場合と同様に，

y線照射後，異なる時間の後，それぞれカフェインを

含む培拙にまいて得られたプラーク数より求めた増殖

可能な細胞数である.

照射直後l乙まいたときの生存率は低いが，照射後4

H寺間ほどの比較的短時間の間te.，増殖可能な細胞数は

増加し，カフェインによる増感効果が減少する.すな

わちカフェインで阻害される回復過程があり，比較的

短時間で回復される.しかし完全に回復されるのでは

なく，一部はそのまま残るが，全細胞数による分裂遅
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Fig.4 放射線障害の回復とカフェインの効果

延が終った約10時間後，細胞分裂にともなって再び回 た第二段階の回復は細胞分裂をともなうので，組換え

復し，ついには100%の生存率となる.

乙のように細胞性粘菌は r線障害から二段階の回

復過程をとることがわかった.第一段階の回復は温度

依存性を示し，増殖を阻害する濃度(10μgjml)のア

クチノマイシンDI乙影響されない.r: TOTALの回

復曲線は第二段階の回復を反映しているものと考えら

れるが，増殖を阻害しない濃度(1μgjml)のアクチノ

マイシンDICよりr:TOTALの回復は阻害される.ま

ミ ト 、....... '.~"ハ一一一oO.5mM

F ¥ "'̂ --. . o_~~ 
口 し ¥. ~ 

ト マ

・~マ1 ・ 5mM

100 200 
MNNG CONCENTRATION (，Ilg/ml) 

Fig.5 MNNG抵抗性とカフェインによる増感

nu 

''ム

(recomobination)による回復である可能性が強し，20)• 

MNNG に対する抵抗性とカフェインの増感

細菌を含まない axenic液体培地中で増殖中の Ax

-2株l乙， 25.....，250μgjmlの濃度1[.MNNGを添加し

10分間220で培養する .MNNG処理後，遠心分離器を

用いて， axenic液体培地で 3回洗い， 0-1.5mMの，

カフェインを合む寒天培地l乙細菌とともにまいて，

22~で、培養した.生存率は NC-4株と同様にプラーク

形成能から求めた.低濃度ではかえって生存率が高く

なるということもあるが，一般に r線障害の場合と

同様にカフェインは MNNGによる障害の増感作用が

認められた. (Fig. 5) 

MNNGによる障害からの回復に与えるカフェイン

の効果

axenic培養液で増殖している Ax-2株を 100μgj

mlのMNNG中で10分間培養し，処理後遠心器lこより

axenic培養液で3回洗い， 220で振謹培養した.r線

の場合と同様に，一定時間毎lこ一部を取り出して細胞

数を測定し，他の一部をカフェインを合まない寒天培

地と1.25mM のカフェインを合む寒天培地にまいて

培養し，プラーク数を測定した. 100 pgjmlの濃度の

MNNG処理では，全細胞数で約10時間の分裂遅延が

あり，その後未処理の細胞とほぼ同じ率(倍加率約12

時間)で増殖した.増殖可能な細胞の回復曲線は，カ

フェインを含まない寒天培地にまいたものも，カフェ

インを含む寒天培地にまいたものも ，r線の回復とほ
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Fig.6 MNNG障害からの回復とカフェインの効果

Jま同じパターンを示した. (Fig. 6) 

4. 結論

細胞性粘菌は r4~~t乙対して極めて高い抵抗性をも

ち，増殖に影響しない波;度のカフェインで放射線障害

が増感される.カフェインの増感作用は回復過程の阻

害の結果であり，この回復過程は比較的短時間にお乙

なわれるものと，細胞分裂にともなってお乙なわれる

ものと二段階にわかれて回復する.放射線と類似の作

用を有する化学物質 MNNGは同様 l乙カフ z インで

増感され，r線障害と同様な回復のパターンを示し

?こ.

細胞性粘菌は単細胞生物で，分裂するとただちに分

離して培養液中に分散し，高等動物の培養細胞のよう

に分離のため処理をする必要がなく，顕微鏡を用いた

血球計算盤による測定や，比渇法，コーノレタ{カウン

ターによっても細胞数の測定ができる.またプラーク

状のコロニーを形成し，化学物質等で処理していない

もののプラーク形成能は100%であり，化学物質で処

理したもの等種々の状態、の細胞の無限増殖能を容易に

調べる乙とができる.倍加時間は Ax-2株で 8，...，12

時間で手頃である.

乙のように細胞性粘菌は細菌を取扱う手軽きで，高

等動物の細胞と同様に用いる ζ とができ，放射線生物

学的手法をそのまま使って解析することができる.ま

た放射線と類似の作用をもっ化学物質の作用機構を調

べるうえで有用な系である.今後は微量毒性物質の慢

a性障害ならびに複数作用源の相加的または相乗的効果

の研究l乙関する可能性を検討してゆきたい.
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有機水銀化合物の細胞膜に対する障害作用

1. 能動輸送 Na+瓦+-ATpaseの各種標品に対するメチル水銀の阻害作用

矢ケ崎しげ子中原 諭吉 本中中尾 )[1貫子中

Effects Of Organicmercury Compounds on CelI斑embrans

I. Inhibition of Several PreparatIons of Active Cation Transport 

ATPase by Methylmercury 

SHIGEKO Y AGASAKIヘYUKICHIHARA** AN:8 TOSHIKO NAKAO* 

近来，化学工業，農業l乙おいて大量かっ多種類の水

銀化合物が使用され，蓄積されるに従い ζれら水銀化

合物の人体l乙対ーする作用が問題となってきた. 乙れら

の毒性発現機序を分子レベルで明らかにする ζ とは，

多種類の水銀剤中毒を系統的!乙理解し，それによって

治療，予防を能率的lこ進める上で非常に重要な乙とで

ある.

水銀化合物の作用点はほとんど細胞内であると思わ

れるが，毒物がまず遭遇する細胞小器管はいうまでも

なく細胞膜である.細胞膜は細胞内外を区別する境界

としてのみならず，選択的透過性，能動輸送，噴喰，

H含H欽，興奮，分化，増殖の情報，各種ホノレモン，薬物

のレセプタ一等の情報およびエネ Jレギ一転換機構を保

有するものとして近来注目されているが，薬物および

毒物の作用機序を考える上で特に，最近の研究の重点、

とされている.

水銀化合物は，水銀利尿剤として腎細胞膜lζ作用す

ると考えられているほか，メチル水銀による各種の神

経症状にみられたように 1一円細胞膜国有の機能と直

接結びついた障害作用がみられるので，細胞膜に対す

る障害作用を研究する乙とはとり分け重要と考えられ

*東京都立衛生研究所毒性部

160 東京都新宿区百人町3--24--1
* Tokyo 1¥在etropolitanResearch Laboratory of 

Public Health 
24--1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， 

Tokyo， 160 }apan 

料東京医科歯科大学医学部生化学教室

る.

第一報ではメチノレ水銀を取り上げる.メチノレ水銀

は，水俣病の原因物質である ζ とから社会的要請が強

いのみでなく，化学的には脂溶性，分子量が小さい，

炭素と水銀の結合が強いという特徴を持っととも研究

対象として興味深い.無機水銀の塩化第二水銀，およ

び芳香族で、かっ最も使用頻度の高いp-chrolomercury細

benzoate (以下PCMBと略す〉と並べて比較した.

用いた臓器はメチル水銀中毒症で、強く障害を受ける

脳を材料・とした. とζlζ対-象とした Na+K九 ATPase

はNa+とK+の交換能動輸送を行なう実体であり，細

胞膜を横切って存在するととが確実で，また純化の研

究の進んだ高等動物で唯一の酵素タンパクであるの.

本研究では精製程度の異なる四種の試料を用いて相互

に比較する乙とにより，酵素タンパクの障害作用と無

傷細胞膜中における insituの醇素の障害作用をJ住定

した.

法方

試薬

HgC12・(昭和化学，特級，合量99.5%)10-3M水溶

液とし，室温で保存した.

PCMB. (東京化成工業，含量98%)O. 5N NaCl中

に1O-3Mの濃度に溶かし， 40C 1乙保存した.

CHaHgCl (東京化成工業，含量99.59の 0.99の~aCl

中l乙10叩 3Mの濃度l乙溶かし， 40C 1(.保存した.

酵素標品の調製

Schwartz7
)の方法を改変して用いた.
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①ミクロソーム

ブタ!日灰白質を 9f音量の 0.25Mショ糖， lmM EDTA 

PH 7.4の溶液中でワーリングブレンダーで破砕し，

Sorv all， GSA rotorで 10，000 rpm 20分間遠心し，

その上清を日立65P.RP421'otorで 30，OOOrpm40分間

遠心した.沈殿を 1mMEDTA 1-乙懸濁し， -200Ctc:. 

保存した.得られた酵素の北活性は約30，ウワパイン

感受性 ATPaseは76%であった.

②DOCミクロソーム

SKou8
) の方法を改変して用いた. ブタ脳灰白質を

0.25Mショ糖， 0.1% sodium deoxycholate， lmM 

EDTAを含むpH7.4の溶液を組織の 9倍量加えてワー

リングブレンダーで破砕し， Sorvall， GSA 1'otorで

13，000rp111 20分間遠心した.上i登をさらに目立65P.

RP 421'otor 30， 000 1'pm 30分間遠心して沈殿を得，そ

れを lmMEDTAで洗し"¥lmMEDTAI乙懸渇し， -20oC 

で保存した.比活性が約90，ウワパイン感受性が90%

であった.

①NaI酵素

中尾9)の方法lζ従った. ミクロソーム l乙終濃度が 2

MNaI， 15mMTris-HCl (pH8.0)， O.OlmM dithio-

threitol (以下DTTと略す〉になるように加え， OOC 

で30分間ときどきゆるく撹持しながら放置した. 1. 5 

倍容の 1mMEDTAを加えて日立 65P• RP42rotorで

30000rpm 90分間遠心し，沈殿を 1mMEDTAで 3

囲洗い 1mMEDTA t乙渇懸しー200Cで保存した.比

J副生は約130，ウワパイン感受性 ATPaseは99.9%で

ウワパイン非感受性の ATPase活性をほとんど含まな

し¥

@Lubrol抽出酵素

中尾町の方法l乙従った.精製した0.4%LubrolWX 

中で， 4 mg/mlの NaI酵素をテフロン・ペッスノレ

でホモジナイズし目立 65P• RP50rotor 50000rpm 60 

分間遠心して上澄部分を lub1'ol抽出酵素とした. 比

活性約260，ウワパイン感受性ATPaseは 99.9%であ

った.

酵素活性測定法

中尾町の方法l乙従った.

①Na+K十一ATPase活性測定法

反応液は終濃度 NaCl140mM， KCl14mM， MgCl2 

5mM， ATP 3mM， EDTA 0.5mM， Imidazole-HCl 

50mM (pH7. 2)を含み全量で 1mlとした. 370Cで

加温して， 遊離した無機りん酸を Fiske-Subbarow

の方法11) で測定した.ただし， lubrol抽出酵素の場

合は， Fiske-Subbarow法の前l乙10%NaHSOaを合

む4% lub1'ol 溶液を終濃度 0.4%になるよう加えた.

反応液lζウワパインを終濃度 2x 10-4M 加え，ウワパ

イン感受性の活性を Na+K+-ATPase活性とした.

②予{詰加温

ATPと EDTA を除いた上記反応液l乙水銀化合物

と酵素を加え370Cで、予備加温し，それに ATPを加え

て全量 1mlとし活性を測定した.

③蛋白質測定

蛋白質の定量は Lowryら12)の方法で行ない.ウシ

血清アルブミンを標準物質として用いた.

@比活性は Piμmoles/mgpuotein/hで表示した.

結果

CHaHgClおよび HgCl2，PCMB の比較的精製度

の高い酵素襟品l乙対する阻害を図l乙示した (Fig.2).

酵素の査白質は各様品ともすべて 8μg/tubeであり，

ATPを除いた反応液中で、 370C予備加温を， DOC-ミ

クロソーム， NaI酵素で 5分間， lub1'ol-抽出酵素で

4分間行ない， ATPを加えて活性の測定を行なった.

測定の時間はミクロソーム， NaI酵素で 370C20分

間， lub1'ol抽出酵素では 6分間である.その間の時間

経過は直線であった. (Fig.1) 蛋白質当りの比活性

が最も高い lub1'ol抽出酵素について三種の水銀剤の

阻害をみると (Fig.2-C)ほぼ同様な阻害曲線を示し，

半阻害倍。も変わらないが， PCMBでは低濃度側でや

や阻害が強く，高濃度側では阻害がやや弱い.最も精

Na 1 託手ラ伝
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Fig. 1.反応の時間経過
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陸一一eHgCI" 島一一品五!eHgCI， 隆一一鐙 PcMB

Fig. 2.水銀化合物の阻害曲線

製度の低いミクロソームでは CH3HgClと PCMBは

ほぼ同様な阻害曲線を呈する. Fig3は予備加温なし

に行なった臨害実験の一例である. HgC12 では曲線

が左にずれ 6x 10-7M 付近に Ki値を示すが， CH3-

HgCl， PCMBではほぼ1.5x 1O-7M 付近1rKi値を

示す曲線となっている.同時に存在するウワパイン非

感受性の ATPase1r対する臨害をFig.3-Blr示した.

693 

ウ円パイン感受1'1:ATPase 
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酔 "PCMB

Fig.3. ミクロソームに対する水銀化合物の

阻害曲線(予備加温 ) 

3種の水銀化合物は，それぞれ Na+• K+-ATPase Iこ

類似した阻害曲線を示した.

次l乙， NaI酵素を用いて蛋白濃度の影響を調べた.

蛋白濃度8μgjmlの時， 5x10-6Mの濃度の CH3HgCl

は約70%の阻害を呈する.乙の CH3HgCl対蛋白質濃

度比を一定にし，用いる濃度を 2倍， 5倍i乙上げて阻

害の割合を調べた.表に示すように，乙の濃度範囲内

Table 1 蛋白質濃度の影響

活性は Controlを 100とした.

CH3HgCl(M) Enzyme(μgjml) activity(%) 

5 X 10-7 

10-6 

2.5 X 10-6 

8

6

0

 

T

i

A
吐

25.4 

27，0 

25，2 

で、は比が一定で、あれば濃度l乙関係なくあらわれる悶害

の程度は同じであった.また，蛋白質濃度を 8μg/ml

から 80μg/mlと10倍にして Ki値を求めると，得ら

れた Ki値もまた 3x 1O-7Mから 2.2xlO-GM と僻素

蛋白鷺l乙比例して増加した.それゆえ，乙の阻害は酵

素反応条件下では事実上不可逆反応である.

次l乙， CH3HgClで阻害された NaI酵素l乙EDTA

および cysteine，DTT を含む溶液を 4倍量加え，



694 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 25， 1974 

良く捷持した後日立 65P• RP50 rotorで50000rpm 

30分間違心し，沈殿を水!こ懸渇して，その一部を取り

活性を測定した.

Table 2 CH3HgClのrm害l乙対する

EDT A. cvsteine. DTT 

CH3HgCl(M) Washing(mM) ActivityC% ) 

10-5 11. 8 

EDTA1 12.0 

EDTA 1 cys. 1 53.9 

EDTA 1 cys. 10 58.8 

EDTA1 DTT 10 61. 2 

※10-5 EDTA1 2.1 

EDTA1 DTT 10 93.0 

NaI酵素80μgと上記 CH3HgClを加えて全量 1ml 

とし3JDC 5分間予備加温する. 10mM imidazole 

bnffer pH7.2にそれぞれ EDTA，cysteine， DTTを

合む溶液4mlを加える.遠心後，沈殿を 1mlの水l乙

懸渇して活性測定l乙用いた. ※lJtr夜を加えた後 37
0

C

5分間さらに予備加湿した.活性は controlを100と

した.

表 2で示すように CH3HgCl による問答は 1mM

EDTAではほとんど回復しないが， 1mM EDTA 

にそれぞれ 10mMcysteine， 10mM DTTを加えると

約50%の活性の回復がみられた.さらに 10mMDTT

を加えた後， 370C 5分間反応させると阻害は90%回

復した. CH3HgClの阻害はキレート剤である EDTA

では減少しないが， SH剤である cysteineあるいは

DTTで活性の回復がみられた.

考 察

表1より，メチル水銀の悶害は SH剤を合まない条

件では不可逆的反応である.

蛋白質を 8，ugjtube Iこして各精製段階で得られた

酵素探品の Ki値を求めると， 各標品は比活性が異な

るにもかかわらずほぼ同ーの Ki値を示した.乙のこ

とは， 水銀化合物が Na+K+-ATPase標品l乙結合す

る場合，本酵素とほぼ同じ親和性で各種の膜タンパク

とも結合することを意味し.Na+K九 ATPaseであらわ

れる阻害とほぼ同様の障害を膜に対しても及ぼしてい

る可能性を示レている.またこのことは，メチル水銀

が低分子量でかつ脂溶性が大きく，立体障害が少ない

性質であるため，各種の生体内防御機構や脳血液関門

等を容易l乙突破する可能性が高い乙とも示している.

メチル水銀による問害はキレート剤である EDTAで

は回復しないが SH剤である DTT，cysteineで回復

する.cysteine Iこより DTTと間程度によく回復する

ζ とは，メチノレ水銀が炭素と水銀の結合の強い安定な

一価の試薬として作用している ζ とを示唆している.

二価試薬として働く Hg++• Cd++，また二価の試薬と

は異なりさらに変化し易い PCMBとも異なる可能性

がある .ζのζ とは，メチル水銀中毒の予防または治

療に SH;基をー{閣のみ持つ cysteine や penicilla-

mineが有効であるとして実際lこ使用されてはいる

が，ジチオール化合物たとえばBALのように毒性の

強い物質をあえて使用する必要はないとする理論的根

拠l乙つながっている.今後検討すべき問題である.

最も精製度の低いミクロソームは，細胞内の細網内

皮系 ERが小胞状をなしているが， HgC12とPCMB，

CH3HgClが異なる阻害を示すにもかかわらず， 共存

したウワパイン非感受性 ATPase IC対してもそれぞ

れ Na+• K+-ATPaseと同様な Ki値で阻害する.乙

のζ とは，酵素活性と関係のある SH基が両酵素とも

それぞれの水銀化合物に対して同程度の親和性を示

す.すなわち，おのおのの水銀化合物は蛋白質の SH

基l乙対してどのSH基lこも同様に作用する乙とを示唆

している.

また，小胞状の膜にうら，おもてがありウワパイン

感受性およびウワパイン非感受性 ATPase ともに膜

のうら，おもてに面しているはずであるが，三種の水

銀化合物がかなりの速度でその官能基の存在する場所

l乙侵入できた ζ とを示唆している.

メチル水銀中毒は種々の神経症状を呈する ζ とが知

られている. と乙ろで，水銀化合物は神経細胞膜の

Na+ .K十一ATPaseを強く阻害し，また神経の活動に

は多量のイオンの細胞膜を越えての移動を伴う乙とを

考え合わせると，メチル水銀の神経系への障害の一部

は，メチル水銀が神経細胞膜と反応してイオンの能動

輸送を阻害する ζ とにより引き起こされるのかもしれ

ない.しかし，また前記lこ提起した如く，メチル水銀

が Na+• K+-ATPaseのSH基と同じよう l乙他の蛋白

質の SH基にも反応性を示す可能性がある乙とから，

細胞内器管のあらゆる部分に侵入して，すべてのSH-

蛋白l乙結合する乙とが，重大な障害を生む原因とも考

えられる.

要約

メチノレ水銀はブタ脳 Na+.Kに ATPaseを強く阻害

する.蛋白質濃度によって半阻害の値は変化するが，

採用した測定条件で、は1O-7Mの桁であった.乙の価は

HgC12• PCMBの場合と余り異ならない.精製度の比
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較的高い，三種の精製段階の異なった酵素標品を比較

した場合でも同様な阻害曲線を示した.メチノレ水銀が

立体障害や特定のパリヤーによる侵入障害を受けにく

いζ とおよび他の蛋白質の SHz!去にもほぼ同様な親和

性を示すζ とが示唆された.最も精製度の低いミクロ

ソームを用いて予備加温なしに行なった実験では，

HgC12 よりもメチル水銀の阻害度はやや悪くなり，

PCMB と間程度であった.との標品で Na+.K七 A

TPaseと共存する他の ATPaseもほぼ向程度の Ki

値で阻害された.

メチル水銀の阻害は EDTAでは回復しないが， D 

TT， cysteineでは回復する.
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馬腎精製イオン輸送 ATPaseに対する界菌活性斉1]，有機塩素斉1]および抗酸化剤の作用

厚井麻里中長井二三子*中尾 )1因子*

Effects of Surfactants， Chlorinated Hydrocarbons and Anti-句

oxidant on Purified Horse Kidney Active Cation T:ransl1od 

ATPase 

MAR1 K01*， FUMIKO NAGAI* AND TOSH1KO NAKAO* 

読者 広司

ヒト J乙対する hexachlorocyclohexane， 2，2-bis 

(p-chloropheny) -1，1， 1-trich1oroethaneなどの中

毒症状は神経系に関するものを主症状とし，産翠毒と

いわれている.昆虫類l乙対する作用もヒト同様神経毒

といわれている.中枢神経への作用は，神経系l乙関与

する酵素系民対する障害と推定されている 1) また魚、

腎l乙対する障害は，腎Na+・K十一ATPaseI乙対する阻

害であるとしている報告もあるの.

細胞膜l乙存在し，その細胞膜の一部を構成している

酵素である Na+・K+-ATPaseは， J. C. Skou3)1乙よ

ってカニの神経膜に存在する乙とが初めて記載され，

その後多数の研究の結果から， Na+， K+の濃度勾配

を保つための能動輸送の本体で、あり，神経の興奮伝導

に必須の成分で、ある ζ とも明らかになった.また，ア

ミノ酸や糖などもこの酵素によって作られたNa+の濃

度勾配lこ従って細胞内l乙取り込まれるという ζ とも実

験事実がよく証明するところであり，膜を横切って存

在し膜の一部を成している酵素としては現在精製が最

も進んでいるめ. 上J乙述べたように，乙の酵素が有機

塩素系化合物の作用点であるという報告は蓄積されつ

つあるが5〉， 何れもが未精製の酵素での実験結果であ

り，高度に純化された酵素を用いて作用を検討-し直す

*東京都立衛研生究所毒性部薬理研究科

160東京都新宿区百人町3-24-1

キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of 

Public Hea1th 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku 

Tokyo， 160 Japan 

乙とは毒性研究における作用機序解明のために成きれ

なければならないと考えs既に毒性の知られている化

学物質の二，三を取り上げ，馬腎から高度に精製した

膜 Na+.K十一ATPase への invitroの作用を調べ，

実験結果から生体に与えた時の変化と合わせて考察し

fこ.

取り上げた化合物は， BHT (buty1ated hydroxy-

toluene) ，界面活性剤，有機塩素剤である.

材料および実験方法

酵素は馬腎のミクロゾーム分画より中尾のり方法を

変更して精製した Na+.K+-ATPaseを用いた(精製

法については，他の機会l乙発表の予定である).各ス

テップにおける精製は表lζ示した. 酵素は比活性300

，....，400μmoles Pijmgproteinjhr のヨーカナトリウム

処理酵素を用いた.活性測定法は中尾の方法lこ従い，

タンパク測定は Lowry法を用い，結品アノレブミンを

標準とした.ウワパイン(強心配糖体〉はこの醇素の特

異的阻害剤であり，使用した酵素はウワパイン1O-4M

で完全に阻害を受付， Ki値は1O-Tl¥1であった.

有機塩素剤としてr-BHC(l， 2， 3， 4，5， 6-hexach10ro 

cyclohexane)， p， p' -DDT (2， 2-bis (p-chloropheny1-

1，1，1-trichloroethane)， PCP (pentachloropheno1) 

aldrin， endrin， c1ieldrin は分析用標準品を用いた.

界面活性剤として ABS(alkylbenzenesulfonic acid， 

sodium salt)， LAS (1inear alky1benzenesulfonic 

acid， sodium salt)， SDS (soc1inm c1odecylsulfate)， 

DOC (sodiu111 deoxycholate)， 1ubrol WXを用い，

LASは市販洗剤ネオペレックス F60から再結， lub幽

ro1 WX  は中尾4)の方法により精製，他は特級品を用

いた.BHTは化成品を用いた.
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表 1 ウマ腎 Na+.K十一ATPaseの精製過程

髄質外帯8.2gから 11総タンパク量|総 Na+・K十一AT_Pase INa+oK十一ATPase比活性|
11 mg 活性最 μmoles Pijhr 1 ，umoles Pijmgjhr 1 

ouabain 
insensitive % 

ミクロゾーム分画 11 31. 940 1 4873.1 139.0 15.0 

3.0 

0 

0 

ヨーカナトリウ処理ム

ルブロール処理

P-セルローズ処理

4182.2 

2347.1 

944.7 

343.2 

1095.1 

2598.9 

表 2 BHTの性質およびウマ腎Na+0 K+-ATPase Ic:.対する Ki値

LD50 mgjkg!経口
Na+ 0 K+-ATPase 

化合物名 +者 1、且旦二 式 1容 月平 性
ラット|マウス

Ki，M 

B H T エタノーノレl乙易溶 2000 2400 5. 6x 10→ 

〈町市昨町 (709の，各種有

機溶媒l乙易j容，水

l乙難j容

ATP-2Na. は，協和醗酵の製品を用いた.活性測

定，タンパク定量用試薬はすべて特級品を用いた.

酵素活性の測定は中尾の方法4) 1こ従い， ATP-2Na， 

3mM， MgClz 5mM， NaCl 140mM， EDTA 0.5mM 

imidazole-HCl buffer， pH7.4を用い，全量0.5mlで

測定した.酵素タンパクは通常7μg前後を用い， 370C

5min，府置して遊離してくる無機リンを Fiske&Su-

bbaRow6
)の方法で、測定した.ギノレフォード300N分光

光度計lこより 660mμでの吸光度を測定した.比活性の

単位は，酵素タンパク 1mg当り， 370Cで 1時間反応

させた時遊離してくる無機リンのμmole数で示した.

水lこ不溶，難j容の試薬はエタノーノレl乙溶解し，活性

測定の時のエタノールの終濃度を 1%以下として用い

た.乙の濃度では酵素活性の変化は全く認められなか

った. Na+.K十一ATPaseは重金属イオンによって著

しく活性を問害され，活性を失ってしまうので，水の

精製は特l乙注意して行なった.

結果

表2は腎臓髄質外帯より精製した酵素に対する BH

Tの睦害度を示したものである.BHTは LD50 値が

示すように，一回投与では弱い毒性しか示さなかった

にもかかわらず，酵素活性には強い阻害を示し，50% 

阻害濃度 (Ki値〉は 5x10→M であった.図 11乙示

すように，阻害率は BHT濃度の対数に比例して増加

する.

表 31こ有機塩素剤の間害を示した.r-BHC，PCPが

他l乙比べてやや弱く ，p，p/-DDTがやや強い阻害を示

した.しかし，その差は 5，..，10倍であった. ドリン剤

の阻害度は 3検体とも良く似た値を示した.P，P/-DD' 

T， endrin において間筈度と LD50 の逆転がみられ

fこ.

表41乙界面活性剤の阻害を示した. LAS， ABSが

阻害度が高く， LASが ABSよりもやや強い阻害を

示した.ソフト型として細菌による分解を受け易く環

境の汚染が少ないといわれている LASは，生体l乙対v

する影響の面から見ると，急性毒性試験においてはむ

しろ ABSより強い毒性を示し，車急性毒性試験では

両者l乙著明な差がなかったという結果8) と考え合わせ

て興味がある. SDS， DOC， lubrol WXなど他の界

面活性の阻害度は余り高くなかった.

図 1t乙示すように，有機塩素剤，界面活性剤におい

ても，阻害率は，検体の濃度の対数l乙比例して増加す

る.

考察

馬腎髄質外帯より精製した Na+.Kに ATPaseは.中

尾等の発表4)した豚脳Na+・K十四ATPaseと並び，知ら

れる限り最も純化されたものである.髄質外帯は組織

学的には細尿管，特にへンレの係蹄の存在部位に相当

し，その部位の選択的分離が超遠心操作により成され

たものである.腎臓の Na+・K七 ATPaseと脳灰白質

のNa+.K+-ATPaseは，酵素作用も SDS叩ポリアク

リルアミドゲル電気泳動上のタンパク部分にも差がな

く，臓器による特異性は余りないものと考えられてい

る.神経毒である有機塩素剤は，本報告が示すように

腎精製 Na+・K+-ATPase Ic:.も強い阻害を示した.精

製が進むにつれて阻害が強くなるととは明らかになっ
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表 3 有機塩素剤の性質およびウマ腎 Na+• K+-ATPase 1[.対する Kif底

LD50 mg/kg 
Na+. K+-

薬剤名 構造式 I容 月平 性 経 仁! ATPase 
経皮 Ki， M 

ラット マウス

r-BHC 

:中:
エタノーJレj乙可溶(速溶)， 125 74 140 2. 8x 10吋 4
クロロホルム，ベンゼン

(マウス〉
lζ可溶，水l乙不溶

p，p/-DDT 
Cl-Q-~ 

エタノーJレl乙可溶(遅溶)， 150--2501 300~400 
(〔2マラ50ウッ~1スト冊50)〉。日

2. 5x 10-5 

CI〆CCCl・I、¥C¥ I 

石油エーテルl乙可溶，水

l乙不i容

PCP 。;エタノーノレl乙易溶， 78 l.4x 10-4 

各種有機溶媒l乙可溶， (マウス

水l乙難溶

aldrin 

:的
エタノーノレに可溶(5%)， 67，....，80 50 5.8 X 10-5 

ド アセトン，ベンゼ、ンl乙可 (マウス〉
溶，

リ 水l乙不j容

endrin 

:的
エタノーノレlζ可溶(4~の，

古 40 4 -10 

〔ラット))11! 回

9.6 x 10→ 
ン アセトン，ベンゼンに可

1、r令・1 ♀ 10 5，...， 

剤 水l乙不溶 (マウス

dieldrin endrinと立体 エタノ{ノレi乙可j容〈返溶)， 46-87 38
1 (ラッストu7〕)l6可 3.6X 10-

5 

異性
アセトン，ベンゼン，四
塩化炭素乙可溶，

水l乙不溶 (マウ

表4 界面活性剤のウマ腎 Na+.K十一ATPaseI乙対する Ki値

界面活性剤 名 分 子 エ℃

L経D口50，11ラ19ヮ/kトg 
Na+ • K+-ATPase 

苫 9 
Ki， M 

イ オ ン ABS C12H25C6H4S03N a 1700 2000 4. 7x 10-5 

イ LAS ABSの直鎖型 1575"， 1655 1850-1950 1.4x10-5 

オ

SDS CH3(CH2) 110S03Na 1.1 X 10-.i 

ン

DOC C24H3904Na 4. Ox 10-4 

ゴド ィ オ ン lubrol WX  R-O-(CH2CH20)100H 0.068% 

ouabain C29H44012・8--9H20 2. 7x 10…7 
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a)有機塩素剤 PCP，Ki=1.4X10-4M 

l/vl 協性活

~バノA
50 

011 1 JYI 
10-6 10-4 -6 -5 -4 -3 -2 
10-5 b)界面活性剤 LAS，Ki= 1.4X 10-5 M loglo (M) 

l/VI 
'j性舌

(%) 

l:円
~ 

。
-7-605-M  5 -4 -3 
BHT， Ki=5.6X1 loglo (MJ 

(%)1 性活

100 

0 
10叫ー7
M 

-6 
、1

・ノM
 

nr副
r
l
、

nv 
g
b
 

o
 

whυ 
8
品企

l頭1 ウマ腎 Na+.K+-ATPase Iこ対する1m害
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7こへ BHTは油類の酸化防止剤であり，われわれが日

常摂取する油脂中に存在するものである. JJ日精製 AT

Pase Iこ対しては弱い阻害しか示さなかったが九 腎

精製 ATPaseIe:.対してはかなりの阻害を示した. 今

後，生体投与実験も含めて詳しい検索を!必要とするが

亜急性毒性試験8) における腎組織の細尿管部位の障害

と合わせて考えると興味ある結果であり，小動物にお

ける腎の病変の生化学的検出法の全くない現在，腎l乙

対する障害の新しいスクリーニングの方法として使用

できる可能性も考えられる.界面活性剤LASの阻害

作用は Ki値が 1x 10-51¥1であり， ABSの4.5x 10-5 

lこ比べてやや高い阻害度を示した.ソフト洗剤比つい

ては，環境破壊が少ない利点は認められるところであ

るが， 生体l乙摂取された場合の毒性については ABS

よりむしろ LASの方に高い可能性もあり，乙の点lこ

関しでも今後生体投与と合わせ更に詳細な研究が必要

である.

結語

日常生活lこ関連の深い化学物質についての高度に精

製された細胞膜酵素に対する影響は，取り上げた物質

が脂溶性のものは急性毒性髄と比較した場合，むしろ

微量長期間にわたって投与された場合の障害に近い結

果を示したのではないかと考えられる.蓄積された毒

物が脳，腎などの重要な機能を担っている部分lこまで

到達した時現われる作用が，乙の精製され，混在する

他の成分を除かれた酵素タンパク l乙働く時の作用l乙反

映しているのではないかと想像される.今後，広い範

囲にわたった毒物によって更に深く検索し，理論の確

立と毒性の究明を進めていかなければならない.
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フィチン添加カドミウム食かメスラットに及ぼす影響

大西和夫牢関 博麿本伊藤元彦*

Effect of Administration Phytin and Cadmium on the Female Rats 

KAZUO OHNISHI*， HIROMARO SEKI* AND MOTOHIKO ITO中

Tama Branch Laboratory， ToKyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health. 

Effect of cadmium on the female rats was investigated with 12 nu1lipara albino rats about 75 days 

()f age and about 140 g body weight of Wister Imamichi strain fed with diets containing caclmiul11 

ancl phytin as listed in Table 1. 

The animals were clivided into C and ~ E groups and C group were fed non phytin cliet and E 

group were fed phytin diet. 

On 45th clay (C group) and 48th day (E group) of experil11ental， the rats were ki1led and anal-

ysecl. 

1). The sex cycle of al1 rats wers abnorl11al， therefore uterus and ovary were examined with 

the l11icroscop， but each organ was not marked variation. 

2). Cadl11iul11， calcium， magnesiul11 ancl phosphorus contents in fel11ur， liver and kiclney were 

sUl11l11arized on Table 2 and 3 frol11 these results， phytin had not any influence on the maldeposit 

in each organ. 

公害病といわれているイタイイタイ病の主原因であ

るカドミウム(以下 Cdとす〉の吸収阻害を目的とし

て，フィチンおよびフィチン酸ナトリウムを用いた透

析膜による試験管内の基礎実験では，それらの物質は

rCclと結合して，透析阻害にかなりの有効性があるこ

とを既に報告した1) そζで今回は， ラット l乙フィチ

ンを合む Cd食を投与した場合の出納と胎仔におよぼ

す影響について実験を計画した.

実験方法

使用動物は Wister占l1al11ichistrainの sisterbr-

‘other mating tc.よって得た自家産白ネズミで，生後

75日前後，体重 140g前後のメス12匹を，フィチン無

添加の対照群と，添加した実験群の 2群l乙分け， 1群

中東京都立衛生研究所多摩支所

190 東京都立川市紫崎町 3-16-25
本 TamaBranch Laboratory， 

Tokyo Metropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

16-25， Shibazakicho 3 chome， Tachikawa， 

Tokyo， 190 Japan 

を 6~ とし， 1匹ずつ代謝カゴ、l乙入れ， Table 1 iこ示

すそれぞれの実験飼料を投与し，飼料および水は自由

民摂取させた.実験開始後15日目より♀ 2，古 1の割

合で，夜間のみ同居させ，翌朝スミアをとって妊娠の

有無を調べた.実験開始後，対照群は45日目，実験群

は49日目J乙殺し，大腿骨，生殖器，肝臓，腎臓および

牌臓をとり，大腿骨および腎臓は Cd，P， Caおよび

Mgを定量レ，その他の臓器は組織学的検索を行なっ

た. Cd， Ca， Mgは Perkin-E1l11er403原子吸光光

度計， Pは比色の Gomori2)法によって定量した.

飼料中の Ccl量はいずれも 20mg%，実験群l乙添加

したフィチン0.04%は， Pとして 6，3mg弥， Ca 7，5mg 

%を含んでいる.

結果と考察

体重:Figl Ic.体重曲線を示す，各動物とも，それぞ

れの飼料を投与した翌日より軟便，つづいてかなり激

しい下痢便となって， Cd中毒様症状を呈し3¥尿，尿

とが混じって分離採取することができず，第1の実験

目的であった Cclの代謝を観察する ζ とを断念しなけ

ればならなかった.ラットの外観は阿部らの報告4) と



704 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

同じく 2ilN目頃より鼻，口の周辺に出血し，毛並が思

く，赤味を帯び，粗毛が目立ち，骨張り，るいそうを

感じさせた.

体重はノコギリの歯のように増減しながらも，一応

は増加し，フィチン添加群が対照群よりもやや優位で

あった. 4週における対照群の，また， 6週における

両群の体重低下は不明で、あるが，乙れは Cdを添加レ

ない通常の飼料を与えたラット l乙比べ，両群とも，摂

食，吸水量が少なく， Cdの毒性3-4) のために栄養障

害が起こったものと推察される.

3週間より，スミア鏡検による Sperma の有無を

調べたが Sperma は認められず，スミアは性周期の

乱れを，i忍わせるような状態であったが，一応6週まで，

土，日の夜をのぞいて毎晩交配をはかったが， Sperma 

を認めることができなかった.子宮，卵巣の肉眼的所

見では対照群の卵巣はやや萎縮が見られたが，組織学

的所見では，雨群の組織破壊は起こっていない，しか

し，黄体，子宮の形態からみて，発育した大形の正常

卵胞が存在する可能性は極めて薄く，もし正常な性周

期を示しているラットならば，解割至近時の次回排卵

lこいたると思われる中大形の卵胞の発育が見られるは

ずであるが，それがなかった.子宮および黄体の所見

からしでも，両群とも性周期は異常と考えられるが，

ζの休止期が，持続性のものかあるいは一過性のも

ので， Cd 投与を中止し，正常飼料に戻せば，また正

常性周期なを示すものかは不明であるが，それについ

ては今後更にたしかめたい.たとえ一過性であっても

性周期に異常をきたし，休止期となった乙とは，何ら

かの因子が作用するものであろうが， Cd 50 ppmを

投与したラットでは妊賑分娩5) しているし，組織所見

から考えても， Cdが不妊の直接原因となったとは考

えられない.tこだ，交配前l乙2週間 Cd食を与えたと

と，飼料の摂取量，吸水量が少ない(おそらく Cdの

毒性に起因するのであろう〉ととから見て，ラットは

間接的な給水制限6)の状態となって栄養障害，代謝障

害が起こり，ストレスが加わって，排卵，性周期の異

常をきたしたのではないかと考えられる.

骨中の Cd，Caおよび P含量:開腹して取り

出した両側の大腿骨の筋肉をで、きる限り取り除き，

エーテル還流によって脱脂，風乾したものを脱脂乾

燥骨とし，その g当りのそれぞれの含量をTable2 

lこ示す. 4500Cで灰化した灰分%は両群とも差はな

いが Cdは当初の予惣l乙反し，フィチン添加群の

方が逆に，謀添加群よりも多く， Caは添加群の方

が少ない. Pおよび、Ca/P比 2.1は文献的7一日)!乙も異

常値とはいえないし，両群聞に有意、差は認められな

い.骨中の Cd量については多くの報告があるが， Cd 

塩の形，投与期間および共存ミネラルが関係すると思

われるが，阿部4) らが本実験と同じ組成飼料である

Cd 23mg%， Ca 510 mg%，カゼイン20mg%~の飼料

を4週間投与したものでは， 0.36mg%の Cd沈着が

あったが，骨中への Cd蓄積にはたんぱく量の差ゃCa

の有無による影響はないとしている.本実験では両群

の出納観察を行なっていないため， フィチン添加が

Cd， CaおよびPの体内保留および排世にどの程度効

果があったかは不明であるが，骨中の CdおよびCa量

を見るとフィチンは Cdの骨沈着を促し，その分だけ

の脱 Caを起こしているように見られる.正常食 (Ca

0.69のを投与したラットの脱脂乾燥大腿骨の灰分量

64.9%の場合 Ca量は27.0%. P量12.1%で， Ca/P 

比は 2.1であったのでへ 乙の数値を用い本実験値に

ついて一つの計算を試みた，本実験の骨灰分量は64.3.

-65.1%， P量は 111.4-111. 9mg持， Ca/P比は2.1

.....，2.2で正常食投与の場合とほぼ同ーと考えられるか

ら， Cdを添加しない場合の大腿骨中のCa量を27.6%

と仮定すると，本実験動物の対照群では270-247=23:

mgの脱Caが起乙り， Cd 1. 59μgと交換した.つまり

Cd 1μgが Ca14.5μgとexchange したと考えてよ

い.実験群についても同様な計算をすると， 270ー234

= 36mgの Caと2.46μg(36/2.46= 14.6μg)のCd

が exchange したと考えられ，骨から溶離する Ca

童と沈着する Cd量との悶lこは;量的l乙関係がある乙と

を思わせる.フィチンは一般には難溶性で，体内にお

いても，フィチン酸は 2価のミネラノレと結合して，難

j容性のフィチンとなり，腸管よりの吸収はさまたげら

れるといわれ，乙れが教科書‘的定説になっているが，

原料ーによっては抽出されたフィチンが可溶性のものも

あるし10-1円前報の invitro実験ではフィチン酸お

よびフィチンは Cdと結合し，透析を|自害した. し

かし invivo の実験においてフィチン添加の場合は

かえって Cdを体内に取り込む状態になったが， ζれ

はラットはヒトと異なりブィチンを利用する能力があ

る12)ためかも知れない.

肝臓および腎臓中のCd，Ca， MgおよびP含量:

Table 3にその分析結果を示す.

肝臓:実験群の重量は対照群より少ないが， Cd， 

およびP量は対照群より多い.肝臓は Cdの蓄積部位

とされているが，乙 ζでもフィチンの作用が影響して

実験群は Ca蓄積が少なく，体内における Cdと Ca

は種々関係あるが， Mgも Cd との関係は深いようで
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Table 1. Diet Composition (9の

Control group Experimental group 

Starch 39.86 39.82 

Glucose 30.00 30.00 

Casein 20.00 20.00 

Soybean oil 5.00 5.00 

Salt mixl) 4.00 4.00 

Vit mix2) 1. 00 1. 00 

Choline chlonide 0.10 0.10 

Cadmium chloride 0.04 0.04 

Phytin 0.04 

Cd 20mg% 20 mg% 

Ca 528mg% 533 mg% 

P 315mg% 321 mg% 

1) According to A. E. Harper 0. Nut.， 68. 405， 1959) 

2) One gram of this mixture contain (in milligram) : thianin nitrate 1. 0， riboflavin 1. 5， niacin 

amide 10.0， pyridoxine hydrochloride 1. 0， folic acid 0.15， ascorbic acid 37. 5， calcium pantothen-

ate 2. 5， vitamin K O. 2，α-tocopherol 1. 0， vitamin B12 11'， vitamin A 2， 500 IU， viamin D 200 IU. 

Table 2. Cadmium， Calcium and Phosphorus Contens in Femur・ (per g fat free femur) 

Group 

C 

E 

Ash (9の

64.31 

65.13 

Cd (μg) 

1. 59 

2.46 

mean of 6 Rats C : Control gr01W 

Ca (mg) 

246.77 

234.17 

P (mg) 

111. 37 

111. 89 

E : Experimental group 

(CajP) 

2.21 

2.10 

Table 3. Cadmium， Calcium， Magnesiu111 and Phosphorus Contents in Liver And Kidney 

(per g of wet tissue) 

Group Wet weight (9の Cd (μg) Ca (p.g) Mg (μg) P (mg) 

C 9.36 (6.26)* 27.37 46.00 182.84 2.81 

Liver 
E 8.06 (4.35)* 36.53 23.22 221. 55 3.48 

C 1. 32 (0.89)* 59.27 13193 222.78 2.88 

Kidney 
E 1. 29 (0.70)* 66.95 170.74 241. 45 3.09 

mean of 3 Rats C : Control group E : Experimental group ヰ:Percent of body weight 
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in vitroでは Mgは Caよりも Cdとの親和性は強

カ〉った.

腎臓:重量は両群の間I乙差はないが， ミネラノレ量は

実験群の方が多い. Cd中毒lζ関しての実験は数多く

あり， そのいずれの報告1ト 14)も Cdの体内残留部位

は肝臓と腎臓であるとされている.本実験においても

実験群の方が，フィチンを適当に利用レて Cdを多く

取り込んでいる結果となった.

肝臓，腎臓および牌臓の組織学的所見では両群の聞

に変化の差はなく，組織の破壊は起ていない.関15)が

'200ppmの Cd食を 3月間投与したマウスの肝臓，

腎臓についても組織に著変が見られなかったと報告し

ているので，この程度の Cd量を短期間投与したので

は，組織の破壊は起らないようである.

以上の結果から 200ppmCd食を投与したラットは

'Cdの毒性による栄養，代謝障害， ストレスによって

1生周期の異常をきたして妊娠しない. 大腿骨は脱 Ca

を起し両群とも Cd1μgとCa14.5mgが exchange

している.

フィチン添加は Cdの骨，肝臓および瞥臓への沈着

を促す結果となった，

200ppm程度の Cd食ではメスの生殖器，肝臓およ

び瞥臓の組織破壊は起らなかった.

要約

Cdの吸収阻害の目的をもって生後75日前後， 体重

140g前後で妊娠経験のない成熟メスラットi乙フィチ

ン添加の 200ppmCd食を投与し，骨，生殖器，肝臓

および腎臓におよぼす影響を観察した.

1) 飼料投与の翌日よりラットは軟便，下痢使とな

って摂食，吸水量が少なく，体重の増減が激しく，鼻

部周辺l乙出血を見て Cdの毒性による症状を呈した.

2) スミアは性周期の乱れを思わせた.子宮，卵巣

の組織は破壊されていないが，黄体，卵胞の正常発育

はなく，性周期は正常l乙returnしていない.

3) 骨の Cd沈着はフィチン添加群の方が多く， Cd 

lμg当りの脱 Caはいずれも 14.5mg前後である.
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4) 肝臓および腎臓についてもフィチン添加群の方

が， Cdの沈着が多かった. しかし，組織に著明な変

化は認められなかった.

in vitro においては Cd透析阻害に有効性があっ

たフィチンも，ラットの体内においては，あまり吸収

阻害の有効性を示さず，かえってフィチン態のリンを

利用して Cdの蓄積を促したようである.

謝辞

稿を終るに当り，組織標本を作製，検索していただ

いた多摩食肉衛生検査所渡辺主査に深謝する.子宮，

卵巣の組織学的検索および助言を賜わった農林省家事

衛生試験所本間技官i乙深謝する.

〔付記〉

本研究の概要は第28回日本栄養食糧学会総会昭和49

年 5月24日J乙発表した.

文献

1)関 博麿，大西和夫:栄養食糧学会第27回総会

48年5月19日発表，栄養と食糧投稿中

2) Gomori， G. : J. Lαb. Clin. Med.， 27，955-

958 (1942) 

2) Stephens， G. A. : J. Induster. Hyg.， 2， 

129-132 (1920) 

4)阿部登茂子，田中清介，糸川嘉則:日衛誌，27，

308-315 (1972) 

5)菅原直毅，長野千枝子，照井和幸，岡田 晃:

日衛誌， 28， 270-275 (1973) 

6)本間 私信，農林省家畜衛生試験所

7) Likins， R. C.， Bavetta， L. A. and Posner， 

A.S， :A1・d2.Biochem.， Biophy.， 70， 401-403 

(1957) 

8) Gotho， S. and Seki， H. : Phsiol bohemoslov.， 

15， 538-545 (1966) 

9)沢村経子，五島孜郎:栄養と食糧， 25， 597-

601 (1972) 

10)森治夫:栄養と食糧， 16， 442-445 (1963) 

11)高橋 私信，ノートルダム清心女子大

12)山本美枝子，大井康子，中村亮八郎:栄養と食

糧， 14， 312-317 (1961) 

13) Bonnel， J. A.， Ross， J. A. and King， E. 

Brit.，J. Industr. Med.， 17， 69-80 (1960) 

14)小林純，中原裕子，長谷川利子:日衛誌，

26， 401-406 (1971) 

15)関幸雄:日衛誌， 28， 284-293 (1973) 



東京衛研 年報

Ann. Rep. Tokyo Metr. 

Res. Lab. P. H. 

25， 709--717， 1974 

709 

フレームレス原子吸光法による微量金属の測定法に関する検討

笹野英雄ヰ押田裕子*栃本 l専*黒田静夫*

Deiecting a Trace of Metals by Atomic Absorption Spεctrometry 

using a Graphitd Furnace Atomizer. 

HIDEO SASANOヘHIROKOOSHIDAヘHIROSHITOCHIMOTO* AND SHIZUO KURODA中

The recent developl11ent of flameless atomizers in atomic absorption offers the opportunity for the 

，developl11ent of a rapic1 methoc1 for the c1etermination of a trace of metals. 

The application of the graphite furnace atomizer in atomic absorption technique mac1e a sensitive 

analytical method， which is highly suitable for the analysis of a trace of metals in water ancl bloocl， 

especially when blood must be drawn from children. 

The graphite tube system developed can be used for any of a number of atol11ic absorption spec-

trophotometers anc1 is better suited for routine analysis. 

T.. j his report， there is described the application of flameless method in extremely smalI quantites 

ad serum. 

市昔 日

分析の普及!こより， jj投;量;金属の定量が容易

t在では炎による原子j吸)Je分析法が広く行な

る.

_;raphite tl1be I乙電流を流し加熱する ζ とに

tube tc注入した金属元素を原子化するフレ-

j};(子吸光分析法1)が開発された. 乙の方法は

中で微量の試料がすべて測定lこ供されるため，

て高感度であり，プレーぶ法にくらべ比較的干渉

、九:い点から，再現1~:，感度，干渉など種々の検

ーのが行なわれている. 乙の方法を用いて，飲料水，

7](中の微量元奈川海水中のカドミウム血液中9-12)

)t(jなど種々の微量元素の定量を行なった報告があ

る.

中東京都立衛生研究所多摩支所

190 東京都立川市柴崎町3--16--25
キ TamaBranch Laboratory 

Tokyo 1¥在etropolitan Research Laboratory of 

Public Health 

16--25， Shibazakicho 3 chome， Tachikawa， 

Tokyo， 160 Japan 

近年環境汚染等により，水，食品，空気，生体試料

(llIlr夜，尿等〉などの分析試料が増加し，分析時間の短

縮(前処理の簡単な方法〉化が要望されている.そこ

で、われわれは工場排水，河川水中および血清(血液〉

中の微量金属の測定l乙乙の方法吾活用する仁めに種々

の検討を行なったので報告する.

実験の部

装置

島津製作所製 AA-610型原子吸光分光光度計Jこ同

社製 GFA--1を組合せたものおよびパーキンエルマ

一社製403型原子吸光分光光度計l乙同社製 HGA--70を

組合せたものを使用した，光源氏はおのおのの単一中

空陰極ランプを用いた.

試薬類

カドミウム，鉛，クロム，銅，亜鉛の標準溶液:和

光純薬製原子吸光分析用 (1000ppm)を原液として用

し，t，こ.

塩酸，硝酸，硫酸:精密分析用 (SSG)を用 1，へた.

MIBK:特赦試薬l乙蒸留水を飽和させたもの今用い

fこ.
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Table 1-1. Standard Conditions 

Element Instru- Wave Lump Detection 
mp (bp) Length current Slit Limit 

(At. V) ment (A) mA SjN=2 Program 

AA-610 10 O.lnm 

2283 
(1. 9A) 

Cd 320.9 PA-403 8 UV4 

(112.40) (767) 
GFA-1 

1 X 1O-12g 

HGA-70 4 

AA-610 10 O.lnm 

3247 
(1. 9A) 

Cu 1083 PA-403 15 UV4 

(63.546) (2595) 
GFA叩 1

1 X 10-11g 

HGA-70 7 

AA-610 10 9.1nm 

2833 
(1. 9A) 

Pb 327.4 PA-403 35 UV4 

(207.2) (1750) 
GFA-1 

1X 1O-10g 

HGA-70 5 

AAω610 10 O.lnm 

3579 
(1. 9A) 

Cr 1905 PA-403 25 UV4 

(51. 996) (2200) 
GFA-1 2x lO-11g 

HGA-70 1x 1O-10g 7 

AA-610 10 O.lnm 

2139 
(1. 9A) 

Zn 419 PA-403 15 UV4 

(65.38) (901) 
GFA-l 2X 1O-12g 

HGA-70 3xlO-13g 3 
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For GFA-1 and HGA-70 

Standard Conditions (Solid Sample) 
Gas flow Cooling 

Linearity 
V Drying Ashing Atomizing kgjcm2 Method 

Cd (0.01 ppm) 

(5-100μl) 

5x 10-5ー

3 5 7 1 X 10-3 pg 
(40) sec (180) (10) 

6.5 (40) (180) (20) 

Cu (0.1 ppm) 

(5-100 pl) 

5 X 10-4ー

。、 4 8 1 X 10-3μg 
(90) (90) (20) 

9 (40) (90) (20) 

Pb (1 ppm) 

N2gas 
(5X 100μl) 

5 X 10-3-
2-3 H20 

。ヲ 4 7 2x 10-2μg 
(40) (90) (20) kgjcm2 

9 (40) (90) (20) 

一一一

Cr (0.1 ppm) 

(5X50μl) 

5x 10-4ー

3 4 8 5 X 10-3μg 
(90) (90) (20) 

9 (90) (90) (20) 

Zn (0.01 ppm) 

(0-50μl) 

0-5 X 10-5μg 

3 4 6 
(30) (15) (10) 

5 (30) (15) (20) 
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Table 1-2 Graphite Furnace Atomizer (GFA-1 type) 

Curr. Adj. No. 1 2 3 4 

A 4 9 12 17 
Drying 

V 0.5 

A 。 8 21 42 
Ashing 

V 1 

A 。 22 42 65 
Atomizing 

V 2 

有機物質:L-グルタミン酸@クソレコース等量混合

主主を用し1た.

陰イオン界団活性剤:スノレホコハク般-2ージエチル

ヘキシノレナトリウムを用いた.

希釈水:蒸留水をイオン交換樹脂lこ通したもので，

フレームレス原子吸光分析法で検討目的金属の空試験

結果がピークを示さないものを用いた.

不活性ガス:高純度窒素ガスとレギュラー窒素ガス

を比較検討し，差を認めなかったのでレギュラー窒素

ガスを用いた.

試料採取

エッペンドルフマイクロピペットとハミルトン製マ

イクロシリンジを検討し，使用難易度，再現性および

マイクロシリンジの針部分が金属であると乙ろから，

ヱッペンドノレフマイクロピペット(チップ併用〉を使

用した.

分析機器の測定条件

フレームレス原子吸光分析法は， Graphite tube中

Jこ試料を注入し，電流によって加熱し，試料中の金属

を原子化する方法であるが， tubeの使用度が高くな

るにしたがい tubeの消耗が進み，同一条件で測定を

行なっていても電流値が下ってくる.したがってこの

測定条件 (Table1)は Graphitetubeが新しい時に

十余討したものである.

操作

a)各種酸類の検討‘

塩酸，硝酸，硫酸の0.5N，1N， 2N， 4N溶液を用

~'， Cd O. 01 ppm， Pb 1 pP111， Cu 1 ppm， Zn O. 01 ppm 

.Cr6+O. 1 ppmを作成し， Graphite tube中J乙5~10 

pZを注入し，おのおの 5回繰返し測定を行なった.

b)有機物質の検討

CdO.1 ppm 溶液中i乙クVレタミン酸・グルコース等

5 6 7 8 9 10 

21 26 31 41 70 100 

5V 

62 83 108 131 153 173 

15V 

157 171 202 232 256 282 

20V 

童混合物10，20， 30， 50， 100， 200 PP111 を添加した

ものを作成し， Graphite tube中lこ5〆を注入し，

おのおの 5回投j乏し測定を行なった.

c)陰イオン界面活性剤の検討

Ccl 0.1 ppm 溶液中広スノレホコハク酸-2ージエチノレヘ

キシノレナトリウムを1，3， 5， 10， 20， 50 PP111を添力目

したものを{乍成し， Graphite tube中に注入し，おの

おの 5回繰返し測定を行なった.

e)血清中のカドミウム，鉛の測定法の検討

① 血清 1mZを電気炉で乾式灰化 (450つしたもの

を 0.5N-HCl 1 mZIc::.溶解し，ろ紙でろ過した溶液に

ついて 10μJを Graphitetube中!こ注入し測定を行

なった.

② 血清 1mlを 501111ケノレダールフラスコにと

り，王水 (15ml)を加え湿式灰化後アンモニア7JJ乙

て微酸性Jこしたものを濃縮し， 101111 Iこメスアップし

た溶液を tube中iこ注入し測定を行なった.

③ 血清を無処理のまま，蒸留水で希釈したものに

ついて 10mlを Graphitetube中!こ注入し測定を行

なった.希釈{者数は5，10， 20倍の 3種類である.

結果および考察

再現性

測定法の検討において最も重要なことはその再現性

である.そ乙で血清およびスタンダード溶液(水溶

液， DDTC-MIBK抽出液〉について 1x10ーヤgj10

μ1 Cd 濃度の溶液を用い再現性の検討を行なった.

Fig.1は 5倍希釈血清j容液lこCd1x 10ーヤgを加えた

溶液 10μJを用いて， 9回繰返し測定を行なった時の

chartである.その変動係数は0.042すなわち4.2%で

あった.スタンダード、水溶液は変動係数3.4%， DDT 

C-MIBK抽出液は Graphitetubeが充分に冷却後次

の注入を行なえば，水溶液とほぼ同じ結果を得る ζ と
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Fig. 1 Redroducibility of tbe determination of (1-5) serum Cadmiun 
Cadmium (0.01 ppm) in the graphite atomizer at 2288A 

出iM(x 5)十Ccl0.01 PP111 変動{系数 (C. V) 

注入量 10 f.1l 

No.1 34 
2 34 
3 30 
4 31 
5 32 

6 33 

7 33 
8 34 
9 34 

エjZ;I:句 32.78

1. 307/32.78=0.042 

変動戸(Xi-1Iヴ :17.55 

分散戸(山一一111
2
)/N : 1. 95 

Xi :各々の値

m:平均値

20 

缶にJ

HCI 

p伊・4ぷzb同4 = 且

aぷ出u 4 10 

O.5N 1N 4N 

Fig. 2 Interference of acids for flameless atomizer 



714 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P. H.， 25， 1974 

，戸】』品、

g 
にJ

、、./

-1-' 
....c; 
bIJ 

....c; 

Fよd
出

20 

よ 10

A B 

.('， 
合一、

Fig. 3 Effect of solvent extraction on atomization of Cad111ium 

(A) aqueous solution 

(B) organic solvent (MIBK) 

ができた.

肢の影響

試料の前処理や採水時lこ肢を使用する場合が多いの

で， 0.01 ppm Cd 溶液l乙塩酸， 硝酸， 硫酸を加え，

酸の濃度と Cdの吸光度との関係を検討した.その結

果は Fig.2の通り.

塩酸，硝酸については 4Nまでは影響がなかった.

硫酸の場合は塩酸，硝酸l乙くらべ乾燥，灰化時におけ

る酸の残存量が多くなるため，原子化時l乙残煙効果が

あらわれる.それを除くために灰化時l乙高熱を加える

と再現性はよいが，原子化前l乙Cc1がj軍散するため感

度が悪くなっている.なお塩酸と硝酸については，同

条件下では塩酸の方が大きな peak(高感度〉を得た.

有機物質の影響

試料を前処理することなしに fla111elessmethbdを

利用できるか否かを検討するために， O. 1 pd111 Cd溶

液に Glucose-Gluta111icacid Mixture 10， 20， 30， 

50， 100， 200 PP111を加え， Graphite tube中!こ 10μJ

を注入し，おのおの 5回繰返し測定を行なった.その

結果は 200ppmまでは影響を受けなかった.

陰イオン界面活性剤の影響

洗剤を含有する試料は前処理〈湿式酸分解〉時l乙発

泡し困難をきたす.そ ζで 0.01ppm Cd 溶液l乙ス jレ

ホコハク酸山手ジエチルヘキシノレナトリウムを 1，3， 

5， 10， 20， 50 ppm添加した溶液 10μJを Graphite

tube中に注入し，おのおの 5回繰返し測定を行なっ

たが，その結果は 50ppmまでは flamelessMethod 

lこ影響を与えなかった.

有機溶媒効果

Graphite Furnace Atomizer はその4寺{設により言え

料中の元素100%のを原子化するため， Fig.3 1[.示す

ように MIBK水溶液，抽出i夜とも同じ結果を示して

いる.乙のととは干渉除去のために抽出を行な

を除いては水溶液のまま測定ができるので，

溶媒を使用せずに測定操作ができる ζ と

る (flameMethodとの相違点〉

検量線

Cd 溶液について容量を一定l乙し濃度を変化させる

方法(1 )と濃度を一定にし容量を変化させ:る方法

(1Dについて検量線を作成した.その結果を Fig.4，

Fig.51乙示す， (1)の方法にくらべ， (]I)の方で法は

かなり大きな曲線を示した.との原因は，試料量が増

加すると Graphitetube 中での試料の広がりが大き

くなる乙と.原子化時に tubeの中央が高温になれ

未端との温度差ができるため，原子化率が不均一にな

り吸光度が低下する ζ と.Cd(Pb)の量が多いときに

原子吸光分析装置の記録計の性能が原子化時の大きな

吸光に対して応答速度が対応できないためにおとる遅

れによるとと.その他試料量が増加すると溶媒をその

分だけ余分にとばすととlζなり，その際の試料の飛散

も大きくなる乙と等も考えられる.記録計の応答速度

を上げるためにはオッシログラフのようなものを使用
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Table 2 Determination limit on calibration 

curve 

Element l i Dcaeltiebrrmatiinoan tion limit on j i Soa1m11pn le 
curve I VOlUme 

山 iml山川×川g 10μf 

Chromi um 5 X 10-4μg~5x lO-3μg 10μf 

Cupper 5x 10-4μg--l X 10-3μg 10μJ 

Lead 5x 10-3μg-2xlO-2μg 10pl 

Zinc 。 ，...，，5 X 10-5μg 10μJ 

20 

Caclmium concentration 

Fig. 6 Caribration curve and analysis of 

Cadmium in serum by the standard 

ac1ditions method 

Dillution (1) x 5 (2) X 10 (3) X 20 
(4) standaecl solution 

するのも一方法と思われる.なお各元素の直線性につ

いては Table.2の通りである

血清中の Cc1， Pbの測定への応用について.

血清を GraphiteFurnace Atomizerかける場合の

に前処理として①乾式灰化 (4500
) ②湿式分解(硫酸一

硝酸同時添加十過塩素酸・王水〉①蒸留水で希釈する

方法④TritonX-100を用い MIBKt乙抽出する方法，

について検討を行なった.その結果①で、は灰化後もタ

ーJレ様のものが残り，長時間かけても完全に灰化でき

ず回収率も悪かった.①でも完全に分解できず，再現

性，回収率とも不jilt足な結果で、あった.①の方法では

Fig.6 のように 5倍 10倍希釈ともスタンダード溶

i夜の検量線と平行性がよく，再現性も高かった.④の

Triton X-100 を用いる方法については現在さらに追

試中であり，報告は後日比ゆずりたい.

土士 墨4
lJiCl i'iflll 

長所

1 )金罵元素の100%が原子化されるために非常に

高感度である.

2)試料量が少なくてよい.

3)前処理が不要または簡単である.

4)溶媒抽出をしなくても済むものが多く，有害薬

品を使用する必要がない.

5)熱源が電i原なので元素によって任意の温度が選

べる.

以上の乙とから今後ζの方法を最大限民活用する分

野は，試料採取量l乙制限のあるもの(血液等の生体試

料〉および金属含有量が低濃度の飲料水等が適してい

るものと忠われる.われわれは現在東京都多摩地区の

住民を対象として，環境汚染物質としての Cd，Pb等

の血中(血清中〉濃度について flamelessmethoc1を

用いて調査研究中である.

注意すべき点

乙の方法は非常に高感度のため，操作にあたっては

試薬および器具の洗浄等からくる Contaminationtc 

留意する必要がある.また Graphitetube 中への試

料の注入量も 5，...，，50μJと微量のため 3......， 5， 回程度

測定を繰返し，その平均値を出すことが望ましい.ま

た灰化時l乙出るピークが完全にベースラインl乙戻って

から原子化に移るような灰化条件を選ぶ ζ とが必要でv

ある.
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Comparison of Vibrioρα1刀 haemolyticllscultures 

isolated in the U nited States with those iso1ated 

in ]apan. 

日iroshiZEN-YOJI， R. A. LE CLAIR， Kenji OHTA 

and T. S.恥10NTAGUE: ]. 1nfect. Dis.， 127， 237 

-241 (1973). 

Bi010gic， biochemica1， and sero1ogic characteris-

tics of 79 ha10philic vibrios iso1ated in the U nited 

State were studied and compared with 100 isolates 

of Vibrio ρω刀んαβmolyticusobtained from patients 

with gastroenteritis. Sixty-three of the iso1ates 

were identified as V.ρω噌αhaemolyticus.E1even of 

these had combinations of 0 and K antigens that 

were previously unreported. They were 01 : K 5， 

o 1 : K 33， 01: K 37， 0 1 : K 44， 03: K 25， 04 

: K 37， 05: K3， anc1 07 : K 39. Whether or not 

this represents a true geographic variation in the 

sertotypes of thisbacterium is unknown. The 1'e-

maining・16iso1atesstudied we1'e not V.ρω-ahae-

JJlolyticus. Six were i1ibrioα19inolyticl/s， and 10 

were related marine vibrios. 

Epic1emio1ogy of fooc1 poisoing c1ue to Vibrio 

ρω-ahaemolyticllS occurring in Tokyo c1u1'ing the 

last decade 

Yasuo KUDOH， Senzo SAKA1， Hiroshi ZEN-

YOJI and Rona1d A. LE CLA1R: Proceedings of 

the 2 nc1 U.S.-]apan Conference on Toxic Microo1'-

ganisms under the U]NR. 1nternational Sympo-

sium on i1ibrio parahaeJJlolyticus. 9-13， (1973). 

Vibrio parahaemolyticus caused 62.210 of a11 
reported cases of bacterial food poisoning in the 

last decac1e in Tokyo， and about 1，300 patients 

with V. paJ・ahaeJJlolyticusinfection were repo1'ted 

every year. Raw sea fooc1s have been incrimina-

ted as the cause of 472 (77.8%) of 6060utbrea-

ks of food poisoning caused by this bacterium. 

Among a tota1 of 4， 426 strains is01ated f1'om the 

feces of patients with fooc1 poisoaing， 3，911 (88. 

4%) we1'e found to be hel1101ytic (showing a po-

sitive Kanagawa phenomenon)， whi1e 795(97.7%) 

of 814 strains from incriminated foods and from 

sea water and ma1'ine-fish we1'e not hem01ytic 

when tested on l110dified Wagatsuma's agar. Ana-

lysis of the annual dist1'ibution and frequency of 

719 

occurrence of serotypes of strains isolated frol11 

the feces of the patients， acco1'ding to K antigen 

types， 1'evealed change in the p1'edominant causa-

tive K type strains of fooc1 poisoning every year 

01' every the other year. 

Food poisoning caused by ind01e-negative stra-

ins of Vibrio parahaemolyticus in Tokyo 

Senzo SAKA1， Yasuo KUDOH and Hiroshi ZEN-

YOJI : Proceec1ings of the 2nd U. S.-]apan Confer-

ence on Toxic Microorganisms unc1er the U]NR. 

Internationa1 Symposium on i1ibrio pω-ahaclIloly-

ticus. 59-62 (1973). 

Up till 1969 a11 st1'ains of Vibrio Tαrahacmoly-

tiCllS iso1ated from the feces of patients with en-

teritis anc1 f1'om marine materia1s gave a positive 

indole test. However， the strains isolated in two 

outbreaks of food poisoining in Tokyo， in 1970， 

we1'e unexpectedly composec1 of inc101e-negative 

anc1-positive st1'ains. 1n 1971-1972， there were 

eight outbreaks of fooc1 poisoning causec1 by inc10同

le-negative strains. These ten outb1'eaks involved 

a tota1 of 204 cases. Two of the outbreaks in 19 

71 and 1972 we1'e c1ue to indole-negative st1'ains 

on1y， while the remaining eight outbreaks were 

caused by mixec1 infection with indole-negative 

and-positive strains. These indole司negativest1'ains 

confinnec1 to be causative agents of food poisoω 

ning showed typical biological characteristics， 

except fo1' lack of indole“proc1uction. These fin-

c1inngs suggest that V. parahaemolyticus atypical 

in one 01' more major bio1ogica1 characteristics 

may be pathogenic to 111an. 

Purification and identification on ente1'opatho-

genic toxins "a" and “a'" produced by Vibrio 

parahaemolyticus anc1 their bio1ogica1 and patho-

1ogica1 activities. 

Hiroshi ZEN旬YOJI，Yasuo KUDOH， Hideo IGA-

RASH1， Kenji OHTA ancl Koji FUKAI : Proceecl-

ings of the 2 ncl U. S.-]apan Conference on Toxic 

Microorganisms under the U]NR. Inte引r口唱-nationa1

Sympoωsi如um立mτn 0∞n Vibかr縄1ゴ叩lOρ 正Gωtυr凋刀叫αdω/んZ正aeωelω仰f刀川llo1かyt佐iμたc川 • 237-243 

(1973). 



720 

Enteropathogenic toxins “a" and “a'" were ob叩

tained from culture filtrates of 17ibrio parahae-

molyticus. The molecular weights of both toxins 

were estimated as ca. 45，000. The toxins were 

both stable on heating at 100 C for 10 min. Toxin 

“a" was identical with the hemolysin reported 

previously， v"hile“a'" differed somewhat from“a" 

in mobility on polyacrylamic1e gel electrophoresis 

and in some immunological properties. The LD50 

of highly purified “a" CHPT-a)， obtained by 

chromatography and Sephac1ex gel filtration， was 

ca. 1. 5μg for mice. Toxins “a"，“a'川 andHPT 

-a showed the same hemolytic activities， lethality 

to mice， and actions in tests in guinea pig-skin 

and rabbit intestinal loops. In tests with two to品

xins， including HPT -a， pathological findings on 

both skin responses and loops showing fluid acc-

umulation， were characterizec1 byec1ema and con-

spicuous infiltration of neutrophils. From the 

similarity of these findings to those observec1 in 

human cases on autopsy， the toxins seem to be 

important enteropathogenic factors. 

Studies on the toxigenicity of 17ibrio parahae-

7JlolytiCl(S in mice 

日iroshiZEN闘YOJI，Yasuo KUDOH and Kenji 

OHT A : Proceedings of the 8 th J oint Conference， 

U .S.-Japan Cooperative Medical Science Program， 

Cholera Panel， 124-130， (1972). 

We have attempted to demonstrate the existence 

of an enterotoxic substance(s) in various prepa-

rations of Vibrio par.αhaemolyticus strains by 

means of the intragastric inoculation test in 

newborn mice. 

All the live cell suspensions of 17.ρarahaemoー

かticlIsstrains tested， regardless of their Kanagawa 

phenomenon， provoked visual fluid accumulation 

in the small intestines of the testec1 mice. When 

the sterile culture filtrates were tested， they man-

ifested more marked edematous response and fluic1 

accumulation in the small intestines of the mice. 

On the contrary， cell lysates of the bacterium 

caused neither fluid accumulation nor visible 

pathologicaI changes in the small intestines of 

the mice. 

Through these findings， it seems li1日Iythat V. 

parahaemolyticus produces enterotoxin-like sub-

stance(s) simiIar to that of Escherichia coli in 

the culture filtrates. 

細菌性赤痢とその類似疾患!こ対するリピドマイシン

の治療成績ーとくに二重吉検法によるカナマイシンと

の比較ー

浩，寺山 武，他

日本感染症学会雑誌， 47， 35~43 (1973) 

アミノ配糖体系抗生剤で結核菌の外， グラム陽性

菌， 陰l性生菌菌iIに乙対対‘しても3強虫釦しい1抗菌1性生を示す抗生斉剤iとして

関発されたリピドマイシンの腸管感染症lκ乙対する?治台療

効果を二重盲検法で

lκζ対対命する in 

'U的喝0 で、の感受'I~Iミを， その他の常用抗生剤との比較

において検討した.本剤は臨床的l乙は腸管感染症に対

し， KMと同程度の効果を示し， in vitroでの抗菌性

もKM1[.対するものとほぼ同様な値を示した.

An Outbreak of Enteritis Due to Yersinia entero-

colitica Occurring at a J unior High School 

Hiroshi ZEN-YOJI， Tsutomu MARUYAMA， 

Senzo SAKAI， Sadao KIMURA， Takashige 

MIZUNO anc1 Takako MOMOSE: Japan. J. 

Microbiol. 17， 220-222 (1973) 

近年 Yersiniaenterocoliticaによるヒトの感染症

例がヨーロッパ諸国を中心として数多くみられ，私ど

ももわが国における最初の本菌感染症例をすでに報告

した.しかし， ζれらは二，三の家族発生も含めてい

ずれも散発発生である.今回私どもは，栃木県下の一

中学校の生徒間におきた腸炎の集団発生が Y.entero-

coliticα によるものである乙とを明らかにし，本菌感

染症が食中毒様の集団発生を起こすことを降認した.

本事例は1972年 7月14日から21日の 8日聞にかけて

1086名中198名の患者が発生し，主な臨床症状は腹痛，

発熱，頭痛，下痢， [J匝吐などであった.本事例の感染

源，感染経路を明らかにすることはできなかったが，

患者ふん{更を検査材料として細菌学的検索を行なった

結果，既知病原菌はすべて陰性であり， 195名中117名

から Y.enterocoliticαを検出した.分離株の O抗原型

は 3， 5および 9の3躍であり，このうち o: 3が95

%守占めていた.またo: 3とo: 9を同時に検出し

たものが 1名あった.約 1ヵ月後の再検査では，当初

菌を検出した117名からは20名，非発症者であった916



名のうち17名から本菌を検出した.患者のo: 3， 5 

9血清に対する凝集価はo: 3のみに著明な上昇が認

められ，一般に発症後14日目 lこ最高値を示した.

Yersinia enterocoliticaの生物学的性状と病原性l乙

関する研究 1. Y. enterocoliticaの培養温度による

発育態度について

丸山務

日本細菌学雑誌， 28， 343-349 (1973) 

1乍匂r.二す‘Sl

態度を明らかlに乙する目的で，振とう温度勾配培養装置

を用いて， 0 ~50o Cの聞の各種培養温度で本菌が示

す発育態度を，同属の仮性結核菌，およびサノレモネラ，

赤痢菌，病原大腸菌などの腸内細菌のそれらと経時的

l乙比較検討ーしたと ζろ，本菌の発育可能温度域は00c 
から44

CJ

Cの範囲で，至適発育温度は300 C前後であっ

た.また， 最短世代時間の平均は 43.5分であり，対

照として用いた腸内細菌のそれらの約2倍であった.

なお，本菌の発育態度は仮性結核菌のそれときわめ

て近似していたが，腸炎起病性のある腸内細菌のそれ

らとは明らかに異なり，その好冷性状と世代時間の長

さは本菌の特性と考えられた.

1王子rsiniaenterocoliticaの生物学的性状と病原性lこ

関する研究 2. Y. enterocoliticaのサルへの実験的

感染とその病理学的所見

丸山 務

日本細菌学雑誌， 28， 413-421 (1973) 

Ycrsinia enterocoliticαの病原性と感染病像を明ら

かにする目的で，本菌をサルl乙経口的 l乙投与した結

果，血中抗体価の上昇，長期間の持続的排菌，腸間膜

リンパ節からの菌の検出および一部にみられた粘血性

下痢などの所見から，実験的感染に成功した.

感染サルは敗血症などによるへい死例はなかった

が，普Ij検時の肉眼的所見では明瞭な腸間膜リンパ節の

腫大がみられた.腸管の所見としては軽度のカタル性

変化のみで特異病変は観察されなかった.しかし，排

菌期間中にと殺されたサルの腸管内容物で、はいずれの

部位からも投与菌が検出され，明らかに腸管での定

着，増殖が認められた.

組織学的l乙は，病変部は腸管粘膜l乙最も高度であり

リンパ担胞の反応は明瞭で，そこに一致して臣大な菌

集落が認められた.炎性細胞反応は紬網細胞と組織球

性細胞の噌生が著しく， ζれに好中球浸i/1，Qを伴う像で

あった. 乙れらの特徴は菌J支与後 1日目から 5日目の
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回)j易で最も顕著であり，本実験での主感染部位と特徴

ある所見とは剖検例にみられた病変の局在性とかなり

相似を示すものであろう.腸間膜リンパ節や牌ではリ

ンパ炉胞の反応と細網細胞の増生がみられたに過ぎな

カ〉っ7こ.

投与菌l乙対する取中抗体価は菌投与後 5日目で最高

凝集素価 1: 1280を示し，抗体価の測定が本菌感染症

の診断的価値のあることを示唆していた.

エルシニア感染症

浩

診断と治療， 61， 41 ~46 (1973) 

Yersi・niaenterocoliticαによるヒト感染症では，そ

の病像の多彩な乙とが次第l乙明らかにされつつある.

乙れまでの数多くの症例報告から本菌の感染病像を次

のごとく 5型に分類した. 1)虫垂炎，回腸末端炎，

腸間膜リンパ節炎型， 2)胃腸炎型， 3)結節性紅斑

型， 4)敗血症型， 5)関節炎， Reiter症侯型であ

る.そのおのおのについて文献的考察も加えて解説し

Tこ.

虫垂炎，末端回腸炎あるいは関節炎などの関連か

らみ?こ Yeγsiniαenteγocoliticαの寵染、

1告

医学のあゆみ， 84， 235~243 (1973) 

最近，著者らはわが国における Yersiniaenteroco-

liticaによる散発例および集団発生例を明らかにし，

本菌が新しい感染症の起因菌として重要である乙とを

指摘した.しかし，わが閣における本菌の認識はまだ

充分でないため，本菌の分類学的位置，性状，および

検査法について述べ，病気との関連について概説し

た.特l乙当初強調されていた虫垂炎，末端回腸炎，あ

るいは最近j主目されてきた関節炎との関連について考

察を試みた.

新レい下痢の病原菌としての Yersiniaenterocolitica 
-
I仁i

Medical corner (メディカルコーナー)23号，

10-16 (1973) 

Ye仰n古s灼写

度の高いのは下痢，腸炎の症状である.著者らのわが

国における最近の調べでも， 赤痢診定患者便から 2/

292 (0.7%)，小児下痢症患者便 3/22(13.6%)の成

績を得ており，幼小児下痢症のなかで本菌の重要性を

指摘した. さらに，腸管lこ病変のあった部検例の腸管
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内容物43件から 2件く4.7%)本菌を分離し，本菌に

よる腸管感染が回百部l乙著変のみられる特徴を明らか

にした.

Yersinia enterocoliticα の感染:虫垂炎，回腸末

端炎， A参原病との関連

善養寺 i告

感染・炎症 e 免疫， 3， 1--12 (1973) 

Yersinia enteroιーoliticaの感染像が多彩なことはす

でに指摘されているところであるが，乙の現象は高年

齢層l乙従ってその傾向が著しい.わが国における本菌

感染は，虫垂炎，下痢・腸炎の報告のみで，まだ関節

炎，結節性紅斑， Reiter症などの慢性疾患、の確認はな

い.しかし，本菌感染がリンパ装置との関与が著しい

乙と，血中抗体価の著明な上昇がみられる ζ とから

も，今後は謬原病あるいはある種の免疫疾患との関連

も注目してゆく必要があり，こうした諸問題について

解説した.

Propio nylJ1larido Jllycin による狸紅熱の治療

中溝保三，平山 顕，飯村 達，中島邦夫，

大久保'1場夫，柏木義勝，他

Chernotherapy， 22 (1)， 170 (1974) 

昭和46年秋以来， Propionylrnaridornycin(PMDM) 

を狸紅熱患者43例l乙用い，同じマクロライド系薬剤で

あるエリスロマイシン (EM)13例と比較検討-した.

その結果， PMDMは EMより劣り， その効果は，

現状ではあまり期待できないよう比思われた.

狸紅熱患者分離溶連菌の型別と各種抗生剤l乙対す

る感受性について

中島邦夫，富沢 功，大久保'1場夫，宮本 泰

永瀬金一郎，中溝保三，他

Chemotherapy， 22 (1)， 105~106 (1974) 

昭和44年 4月から46年3月までの 2年間に主として

狸紅熱患者から分離されたA群溶連菌2，457株につい

て，その菌型ならびに各種抗生剤に対する MICを測

定した.

菌型はA群 4型と12型が;最も多く，それぞれ， 32.7 

%， 38.2%で，両者併せると70%を占めた.

各種抗生剤l乙対する感受性のうち，特に顕著な乙と

は，マクロライド系薬剤l乙対する耐性化が進み， E M  

では 400rncgjrnlという高度耐性株を分離した.また

TC  については， 25l11cgjml以上の耐性株は1967年

には89.2%もみられた.しかし， その後減少して，

1969年には11.6%となったが， 1970年には再び唱力11し

66.3%も分離された.

最近 6年間のA群レンサ球菌の薬剤感受性の推移

についてく1967~'72年度〉

大久保'1揚夫，柏木義勝，柴田 実，徳江シゲ子

感染症学雑誌， 47 (12)， 506~509 (1973) 

最近6ヵ年間l乙全国の伝染病院で分離されたA群溶

連菌3，039株の各種抗生物質l乙対する感受性を測定し

た.特l乙EMI乙対しての耐性化の傾向は， きわめて急

激で， 1972年度後半の菌株では約20%が 100mcgjrnl 

以上の高度耐性を示した.

1973年度狸紅熱患者由来j容連菌の薬剤感受性について

柴田 実，柏木義勝， 1fa江シゲ子，富永洋子

大久保'1場夫，宮本 泰，永瀬金一郎

感染症学雑誌， 48，臨時増刊号， 11 (1974) 

J星紅熱研究会の分担研究の一部として， 1973年度i乙

伝染病院で分離された狸紅熱由来A群溶連菌 1，542株

の各種抗生物質l乙対する感受性l乙ついて検討した.

Macrolide (EM， OL)系薬剤は， 1，000 mcgjml以

上の高度耐性株が高率に分離され，今後，治療団にお

ける薬剤の選択l乙は充分な考慮が必要であると考えら

れた.

狸紅熱由来j容連産iのA群群別法について

柏木義勝，柴田 実，徳江シゲ子，富永洋子，

大久保暢夫，飯村 達，氷洋賃金一郎， 1l!1 
感染症学雑誌， 48，臨時増刊号， 9.....， 10 (1974) 

わが国の研究機関あるいは検査機関において， AU手

溶連菌の血清学的群別・型別を実施しているところは

未だ少ない.今回，狸紅熱患者由来溶連菌および神奈

川県衛生研究所より分与されたC群， G群を使用し

て，パシトラシン感受性試験および小林分類について

再検討し，員u青学的群別と比較した.

狸紅熱l乙対する ProtioJZylJlzaridoJJzycInの治療効果

中溝保三，大久保'1場夫，柏木義勝，

柴田 実，他

Chemotherapy 21 (5)， 1090，...，1097 (1973) 

Propiony lmariclornycin (PMD M)の試験管内にお

ける抗菌力は， LM， JM 1(.近似しており，また，乙

れらと同様に耐性非誘導型抗生物質と考えられてい

る.



1971年秋以来，狸紅熱患者l乙PMDMを使用し，治

療効果を検討した.その結果， PMDMは，対照抗生

物質である EMより劣ったが， PMDMの2f音量投与

群は通常投与群より遥かにすぐれた成積であった.

昭和46年， 47年度の溶連菌の型別と薬剤感受性l乙

ついて

中島邦夫，大久保妨夫，柏木

他

柴田 実

Chemotherapy 21 (9)， 1859 (1973) 

菌型:全国各地の伝染病院で、分離された狸紅熱由来

溶連菌を無作為的lこ型別したその結果， 1971年度にお

いては，分離株2741'朱中， 4 型66株 (24.0~の， 12型66

株 (24.09の， 6 型57株 (20.0~ので，以上三者が特

に多く，以下 1，18， 22， 3型の分離頻度であった.

1972年度では，分離株300株中， 12型130株 (43.3~の

と12型が我国における流行菌型となり， 4型は 61株

(20.3%)，その他の菌型は，ほほ前年度と同様の傾向

を示した.

薬剤i感受性:1972年度!こ分離された1317i朱について

検討した. PC-Gは95.7%が0.00625mcg/ml 以下

にその MICがあり，最も有効な薬剤であるととに変

りはなかった. CPは， 25mcg・Iml以上の耐性菌が

25.7%認められ，特!こ100mcg/ml MICのを示す株が

7 株 (0.5~のみられた. TC は 5~6年前は耐性菌

の出現が非常に著明であったが， 72年度では， その

MICが25111cg/mlが48.2%存在したが，その中MIC

100 mcg/111l以上の高度耐性株は， 0.3%に過ぎなか

った.EMは200111cg/ml以上の MICを示すものが

18.3予もみられ，耐性化への移行傾向がみられた.

患者における尿蛋白の自動定量および臨床における

尿の分析に関する研究

根津尚光， f也，予防医学ジャーナ Jレ， 66， 

18，.....，22， 1973 

集団尿検査における尿蛋白自動定量の意義について

根津尚光，他，予防医学ヲャーナル， 66， 

22~27， 1973 

1970年末以降東京都内におけるインフルエンザの

検索成績

坂井富士子，薮内 清，伊藤忠彦，岩崎謙二

根津尚光

感染症学雑誌， 47， 349~350 (1973) 
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1971年末から 1972年初めにかけての集団かぜは71年

末については原因を明らかにすることができなかった

が， 72年初めについてはその主要因がインフノレエンザ

(以下イと略す)香港ウイルスであるととが判明し

た.また， 72年末から73年初めにかけて発生したもの

については72年10月にアデノ 3型によるものを認め，

73年 1月以降はイ・ A香港型ウイルスによるものであ

ったが，一部にァデノ 3型ウイルスの混在を認めた.

73年に分離した A香港型ウイノレスは， 従来の愛知 21

68，福島1/70，千葉5/71株とニワトリ免疫血清ならび

に香港型初感染と思われる患者ペア血清のH1試験l乙

りよ若干抗原変異のある乙とが認められた.また，ウ

イルスを分離した時点における患者の血中日 I抗体価

とワクチン接種歴との関係について調べたところ72年

ではワクチン接種者は愛知2/68株lこ対し 256倍以上が

67%， 73年では85%もあるのに対し，非接種者は 128

倍以上でみて72年では46%，73年では54%となってい

る.抗原を福島1/70株あるいは千葉5/71株とすると，

乙の差はさら l乙大きく， ζれらの事実からワクチンに

よって得られた高い血中HI価と自然感染l乙よって得

られたと思われる HI価とでは，質的に何らか異なる

ものではないかという乙とが示唆された.

今冬期 (72年10月 ~73年 3 月〉東京都内 lこ発生し

たインフルエンザの検索成績

伊藤忠彦，坂井富士子，薮内 清，岩崎謙二

根津尚光

東京都衛生局学会誌， (51) 146~ 147 (1973) 

27集団計134件について検査した結果， 1972年度l乙

送付された 4集団においてはインフルエンザ(以下

「イ j と略す〉は証明されず， 10月の l集団はアデノ

3型ウイルスによるものであった.翌73年 1月にはい

り17集団， 2月lこ5集団， 3月lζ1集団検索したが，

乙れらはすべて「イ JAホンコン型ウイルスによるも

のであった.また， Aホンコン型「イ Jの流行の中l乙

アデノウイルス感染症が若干あった.

今回分離されたAホンコン型ウイルスはニワトリ免

疫血清による交叉HI試験により若干の抗原変異がみ

とめられた.

1973年 4月以降東京都民流行したB型インフノレエ

ンザの検索成績について

坂井富士子，伊藤忠彦，薮内 清，岩崎謙二

根津尚光

東京都衛生局学会誌， (52)， 98-99 (1973) 
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京京者!:においては本年初頭lこ流行したA型インフル

エンザ(以下「ィ」と!日告す〉の終娘、後 4月下旬より

再び主として学童，中学生のiti!こ集団かぜが多発し始

めた.JU者材料のウイ )I~ ス学的，血清学的検査の結果

ζの流行の主原!万は「イ JB型ウイルスで、あることが

判明した.すなわち 7月4日までに都内各保健所を

.IAじて送付された20集団の検体につき検査をおこなっ

た.その結果， ll:gjHliより計241朱の「イ JB型ウイノレ

スを分離した. この分離株のうち 1株 (B/東京63/73

株〉はHI試験で従来のB/鹿児島1/68株およびB/大

阪2/均株のニワトリ免疫血清lこよく抑制されたが，他

のすべての株はB/鹿児島 1/68株の免疫血清には.jfDfl1lJ

されず， B/大阪 2/70株の免疫血清にわずかに1J[111;1Jさ

れるf!:f度であった.そこで分離株の免疫血jj!?の作成を

急ぐと同時Jこ1971年lこ得たB型患者と今回の患者のペ

ア血iiJ1'Iこついて今回分前fi:吉;れたB/東京 53/73株， B/ 

東京63/73株と B/鹿児島1/68j朱およびB/大阪 2/均株

を用いてHI 試験全:お ζ ない，その結果，乙れら分l~rf:

株が従来のB型1・米と抗原的!こ明らかに異なっている乙

とをTiiι認し7三.

リノーノレ酸メチノ1/の湿気酸化と ~í引ヒ防止斉IJの影響

(第4報)

小トコフェロールの酸化防止作用と有機酸類の

SYNERGISM について

松本 茂，奥本千代美，加賀あき子，宮武ノリヱ

衛生化学， 19， 29 (1973) 

表題Jこ関する一連の研究中，本報ではリノール自主メ

チノレの通気酸化に際しての αートコフェローノレ (VE)

の酸化防止効果 (synersisticeffect)と，有機酸類の

相乗効果!こ関する問題を取上げた.

試料および実験条件は前報に準じ，精製したリノー

ル酸メチルlこVEおよび各相乗斉IJを添加し，定温で、

[[ífi~去を導通してIi!í支(じした各試料について過酸化物価を

測定した.

その結果を35約するとつぎのようになる.相乗剤を

加えない場合はVEの般化防止効果は105
0
における酸

化で、は著明で、なかったがアスコルビン酸またはクエン

酸を添加する乙とにより，その効果は顕著になった.

700での酸化では VEの効果は相乗剤を添加しなくて

も著i現に認められたが，それらを加えることによりは

るかlこ増大した.

ま1こ前報において，その酸化防止効果について報告

したブチルヒドロキシアニソール (BHA) と VEの

効果を比較したが， BHAの効果は VEIL比して著明

であり， 700

の酸化では EVの1/2当量を添加した場合

でも，顕著であった. さらに16T~TIの有絞般およびその

一部のエステJl.-についてVE/，[対する相乗効果を調査

したところその中の 8撞に相乗効果がみとめられた.

すなわち D，L リンゴ酸， L 出石 I~if~，オキザ)~西村I1支，

マロン酸， クエン酸， L-アスコルビン自主， D， L グ

リセリン酸， リンゴ肢ジエチノLは有効であり，タート

ロン般， プロピオン目安，乳酸，sオキシ目白百九 ピノレビ

ンE支， グノレコノラクトン， クエン酸トりエデパノは:恕:

効， コハクI'j支は弱(十〉でぬった.

ζれら

が， VEがd交化されるj品程において， これらの肢から

水素供与が行なわれることが推定される

市販婦人および乳幼児用肌着中のホルマリン!こっ

いて

吉原武俊，奥本千代美，福士真知子

東京都衛生局学会誌， (52)， 62~63 (1973) 

より，日常生活に用いる家庭

用品lこ多くの化学製品が使われ，そのl:j:qこは人の健康

乙すおそれのあるものが少なくない. if;(j2I婦

人および乳幼児用肌着による皮h雪障害が問題になって

きているが，それは防織または防縮の自的で行なわれ

ている樹脂加工そのものにも一因があると考えられ

る.そこで市販品について試験法を調査検討し，皮肉

障害の原因と推定されるホノレムアノレデヒドの合有量;を

調査した結果，主としてホルムアルデヒドが検出され

たものは，防雛あるいは防総等のため樹脂加工された

化学製品であり，これに使用される樹脂Jこはメラミン

樹脂，ユリア樹脂等があるが，これらの樹脂が分解し

てホルムアルデヒドを発生すると考えられる.まに水

蒸気蒸留法と直接法によるホ Jレムアルデヒド測定値を

比較した結果，前者は後者の約 2......， 3倍という iWI定値

が得られにこれは水蒸気蒸留の際に加えfこリン酸と

加熱によって抽出された低結合の樹脂が分解されてホ

ルムアルデヒドを発生するにめと考えられる.調査を

行なった1231会体のうちで婦人用肌着77検体中 51検体

から，まに乳幼児用Jj九着46検体中 8体検からホノレムア

ルデヒドが検出され，ホルムアルデヒドが検出された

婦人用肌着の大部分はファンデーション類で，ベンベ

Jレグ製品からは高濃度のホルムアルデヒドが検出され

最高値は28.030μgであった.

工業廃水中氏含まれるシアンイオンの実際的分析

栗谷川福子，奥沢昌子，松本茂街



生化学， 19， 110 (1973) 

工業廃水中のシアンイオンの実際的な定量について

は種々の困難な点が存在する.その解決方法のーっと

して，われわれは省令による北色法を行なう際iC::，シ

アンメーター(電j益法〉を併用する分析方法を考案し

7こ.

シアンメーターを併用する乙とにより分析の過程を

いちじるしく簡易化することができたが，直接工業廃

水にシアンメーターを使用した場合は，えられた数値

には全く信頼性がない ζ とを知った.

その他，比色法におけるピリジンピラゾロン試薬の

安定性を確めたが，本混合試薬は一日以上の保存lこ耐

えない ζ とが判明した.また塩素(C12)，硫化物(S一〉

亜硫酸イオン(S03一一〉等はシアンイオン， 比色試薬，

またはシアンメーターの測定条件等!C::，それぞれ積々

の影響を与える ζ とが明らかになった.

セレンのけい光光度測定法による定量

戸谷 哲也

街生化学， 20， 113--115 (1974) 

本報は食品，水，土壌等lこ合有される微量のセレン

の定量法を目的とし，日本薬学会，衛生試験法中(有

として上提，採用されたもので，そ

の試験法の注解について一述べてある.

セレンはピノレの窓ガラス等の遮光のための着色，ゼ

ログラフィー用感光材料等をはじめ多量に用いられて

いるが，その毒性はヒ素化合物より数倍高く，古くよ

りセレンの多量摂取による家畜の景倒病，アルカリ症

として知られている.飲料水については WHO等に

よって0.01ppmの基準があるがわが国にはいまだ設

けられていない.一方セレンは生体にとって必須元素

である ζ とも知られており，ヒトではクアシオコール

(K uashokor) とよばれる小児の発育疾患が報告され

ている.

従来セレンの定量法としては 3，3'-Diaminobenzi 

，dine による可視部またはけい光光度法 o-Phenylene

diamine による紫外部吸収法が一般的であるが，妨

オン，感度等の点から好ましくない.本定量法は

Parker (1962)， Watkinson (1966) !乙よって開発さ

れ， A. O. A. C. IC::採用されているものを種々検討改

良し，より信頼性の高いものとした.本法の骨子は試

料を HN03 と HCI04 で湿式分解し， セレンを揮発

性の低い H2Se04 Iこ酸化後， HCl と加熱する乙とに

よって H2Se03 I乙還元する. Se (IV) は2，3-Dia-

mirionaphthaleneと pH1--1. 5で500，30分間加湿
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すると，特異的Jこ反応して，発けい光性の 4，5-Ben-

zopiazseleno 1を生成するので， 酸性でシクロヘキサ

ンに転j容させてけい光強度を測定する • tJい光内標準

としてウラニンを用い，けい光光度計の感度を調整し，

Ex. 378 nm， Em. 520 nmで定量する. Fe3十，Fe"十は

Se Iこ対し 2千倍の共存で，またCa2+，Pb2+， Hg2+な

どは千倍の共存下で影響がみられなかった.定量限界

は試料 1gの場合，約 0.005μg空試験値は 0.001μg

であり 0.5pgの SelC::対する変動係数は約 3.9%であ

る.

乳製品工業におけ'る殺菌と二，三の問題点

春田三佐夫

食品工業における滅菌技術の実際とその問題点

(日本工業技術連盟)， 9--1~9--9 (1973) 

牛乳殺菌の意義，方法，殺菌条件の設定，細菌死滅

のメカニズム， UHT 滅菌の利点

理の現状等について解説した.

UHT f;処

公衆衛生の分野で利用される簡易細菌検査法

春田三佐夫

モダンメディア， 19 (9)， 457-472 (1973) 

今日すでに公衆衛生，特に食品衛生，環境衛生の分

野で採用されている，あるいは今後採用しうると思わ

れる簡易な細菌検査法のうち，パクトストリ γ ブ法，

スタンプスプレード法，アガーソーセージ法およびメ

ンブランフィノレター法の4法をとりあげて解説した.

食品衛生検査方法の簡易化に関する開発研究

高野武悦(日本食品衛生協会)，坂IU奇利一(国立子

研)，春田三佐夫，松本昌雄，梅木富士郎仔i;衛研〉

ほカ〉

昭和47年度食品衛生調査研究報告書

従来のふきとり方式の検査を培地自身によるスタン

プ法l乙改めることを原案として，それに適する生ま培

地(ソーセージ法，キャップ型，その他〉を開発し，

それによる培養方法，判定方法等について既存方法と

比較しつつ，最も適した方法の規格化，標準化をはか

る意図の下に分担研究を実施した結果を述べたもので

ある.本研究は厚生科学研究費の一部補助を得て実施

し?こものである.

凍結豚肉の細菌汚染状況と分離株菌の生物活性に

ついて

小久保弥太郎
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19.20合併号， 194-190 

(1973) 

凍結肉の衛生管理上重要な汚染細一菌の実態を把握す

る目的で，国内産，アメリカおよびカナダ産豚の凍結

カット肉各10例ずつを対象lこ，細菌汚染状況と分離菌

株の生物活性を検討した.

その結果，国産肉の生菌数は 1g 当り 106~107 f回で

輸入r;J~J はそれより 2~3 オーダー低かった.しかし，

菌叢は産地l乙関係なくグラム陽性菌が陰性菌l乙比較し

てやや多く，多数の菌株が低温細菌Jζ属すると考えら

れた.また，菌株の 58%が蛋白を， 40、が脂肪を分解

し，核肢は RNA，DNAともに半数以上の菌株によ

り分解され，融解後の肉質への影響が大きいと考えら

;!lJ二.

冷凍食品の細菌学的検査法の検討特に畜内を合む

調理冷凍食品について

梅木宮士郎，小久保弥太郎， 京子，春日三佐

夫，四宮 栄

19.20合併号， 178~183 

(1973) 

とする調理冷凍食品(以下冷食〉の細

菌学的検査手技を確立するため，市販冷食48例を対象

(.e1見釈培養法と平板塗抹法の優劣および 5~370の問

の6段階の培養温度による生菌数測定の難易と優劣を

比較検討ーした.一方，市販冷食24例について，平板塗

抹法!こより 250，480
時間培養法で，それらの細菌汚染

の実態を調査した.

その結果，平板塗抹法は出現した細菌集落が大きく

算定が容易かつ正確であった.また，250， 48時間培

養において，冷食中l乙存在した中温細菌および低温細

菌の両者を十分に効果的l乙検出し得る ζ とが判明し

T二

市販;令食の調査結果を総合すると，加熱冷食の53%

が 1g当り 1，000以下の生菌数であり，かなり良い成

績を示したが，未加熱冷食では 2%が 1，000以下を示

したのみで，両者の間{乙は生菌数分布の点で異なった

様相が認められた.

解凍豚肉を低温貯蔵した場合における細菌叢およ

び肉質の変化

小久保弥太郎

食街誌， 14， 448~451 (1973) 

凍結豚カット肉試料を解凍後， 20
と100ie貯蔵し，

細菌叢および肉質の変化を検討ーした.

その結果， 20貯蔵例の在i叢変化は 3日目まで顕著で

なく ，7日間以降に認められ， 10日目l乙85%が Pseu-

domonasとなった. 100
貯蔵例は 3日目ですでに著明

に変化し，20
の場合より早く fそseudomoJ1asの独占状

態が現われた.pHと揮発性塩基性窒素量は貯蔵温度

l乙関係なく 3日目まで変化せず， 20

で10日目， 100で

7日自に，その値は当初よりかなり上昇した.

市販ひき肉の細菌汚染の実態

栴木富士郎，小久保弥太郎，春田三佐夫，12:9官栄

日獣会誌， 26， 20~23 (1973) 

都内で市販されている各種ひき i勾286OUを対象lこ，

生菌数，大使汚染指標菌，サルモネラ，黄色ブドウ球

菌などの細菌汚染状況を調査した.

その結果，生菌数は全試料とも 1g当り 105個以上

のオーダーで検出され，その80'10は 107個以上であっ

た.しかも，生菌数のほぼ10%は蛋白分解菌で占めら

れた.サノレモネラは17%に検出され，豚肉の汚染度が

最も高く， I罫種ではふIlmonellatyphimurumz が多

かつにまた，高率に大腸菌群および大腸菌が検出さ

れたが，それらとサルモネラの聞には必ずしも相関性

は認められなかった.黄色ブドウ球菌は71%の試料か

ら検出され，特l乙鶏肉の汚染度が高かった.

鉄細菌のスライムの組成と培蓑、について

松本昌雄

水質科学研究会誌， 3・4，34~40 (1973) 

上水道や工業用水道の代表的な障害鉄細菌の一つに

Leptothrixがある.そ ζで Leptothrixieよって形成

されたスライムについて，その化学的組成吾明らかに

し，同時leLeptothrixの発育増殖条1!1二lζついて検討・

を行なった.その結果， Leptothrixの増菌培地の合

成ならびに培養の可能性について示唆をあたえた.

鉄細菌による障害と除鉄について

松本昌雄

水と人， 3， 13"， 15， (1974) 

近年，上水，工業用水などの使用量が，年々急増す

るに及んで水不足が深刻になり水の有効的使用という

観点、から障害細菌が注目されるに至った.上水道や工

業用水道における代表的な障害細菌として鉄細菌がよ

く知られている.そ ζで，わが闘の代表的な鉄細菌を

あげて，それらによるいろいろな障害例について述べ

Tこ一方，鉄細菌を逆l乙利用して水中の鉄分を除去する

方法とその応用実例を紹介し，鉄細菌による除鉄効果



と利用性について述べた.

サルモネラによる環境汚染

春田三佐夫

衛生局報，第114号， 2，昭和49年 1月31日発行

昨今，産業廃棄物あるいは食糧生産などに由来する

水銀，カドミウム，有機塩素系農薬， PCBなどの化学

物質による環境汚染問題については異常なまでの関心

が寄せられているが，微生物による環境汚染について

はややもすれば軽視されがちな傾向にある.そ乙で，

世界的にも注目されているサルモネラによる環境汚染

問題をとりあげ，わが国のサルモネラ汚染の主たる由

来源，汚染の現状の概略l乙触れ，サルモネラ汚染防止

対策l乙関する私見を述べた.

乳製品製造業の公害防止技術対策研究

春田三佐夫〈都衛研)，三村秀一(都衛研)，

山Ul奇堅吉(都衛研)，松本昌雄(都衛研)，

松井武夫(公衛院)，思田 博(全乳協〉

昭和48年度農林水産関係業種公害防止技術対策研

究委託事業報告書(乳製品製造業〉昭和49年 3月

本調査は，都下ならびに近県所在の中小乳業工場4

個所を対象Ie:.，それらが現l乙実施している排水処理の

実態について全国牛乳協会との協力のもとK実施した

ものである.本調査を通じて中小企業に属する乳業工

場はすべてその立地条件，経営規模の点で十分な処理

機能を期待する ζ とが困難な状況にあり，今後なお検

討すべき点が多々ある乙とを知った.

生乳の細菌汚染と対策

春田三佐夫

畜産の研究， 28 (1)， 221-226 (1974) 

近年，公衆衛生上および産業助成の立場から乳質改

善 (thebetterment of milkquaIity)の重要性が声

を大にさけばれている.乳質改善とはそもそも食品と

しての安全かっ健全な乳を生産するとともに穣極的に

その品質保持 (KeepingquaIity)をはかるための努

力であると定義されており，対象としては乳房炎予

防，低無脂乳固形分乳の改良，環境汚染防止など検討

改良すべき重要な問題がいくつか合まれているが，乙

乙では従来から問題視されてた微生物学的品質低下の

問題をとりあげ，それがどのような原因により招来さ

れるか，またそれらの微生物汚染を防止するに必要な

基本的な事項について論述した.
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しょうがに添加されたスルファミン酸の検出法に

関する検討

西島基弘，冠 政光，高橋尚子，上村 尚

中里光男，木村康夫

食品簡生学雑誌， 15 (1)， 43-47 (1974) 

輸入しょうがづけに発色の目的でスルファミン酸が

添加される場合がある.しかしスルファミン酸の検出

法は確立されていない.そ乙で、われわれは，イ〉ロ紙

電気泳動法，ロ〉ペーパークロマトグラフィーならび

に，ノ¥)薄層クロマトグラフィーの 3法をとりあげ，

実施にあたり必要なそれぞれの条件につき検討した.

その結果，イ〉では東洋i慮紙 No.50を用い電解液は

pH4.0の酢酸緩衝液， 1 mA/cmで約 1時間泳動，ロ〉

ではイ〉と同様東洋j慮紙 No.50を用い，展開剤はエチ

ルアルコール:水=7 3，展開距離約15cm， ハ〉

では DC-Fertiglatten Kiesslgel 60を用い， 展開剤

はエチルアルコール:20%酢酸=8 : 2，展開距離約

15cmの各条件で泳動または展開し pージメチノレアミ

ノベンツアルデヒドなどの発色剤で処理する ζ とによ

り，スルファミン酸の存在を確認する乙とができた.

食品用容器包装の衛生問題

藤居 瑛

公衆衛生， 37， 673-681 (1973) 

食品用の容器包装について，包装の目的，包装材料

の具備すべき諸条件，原材料素材，および食品衛生関

係法令について述べれ消費者からの苦情検体の実例な

らびに不良，有害な容器包装の問題点など，検査成績

を挙げながら記述した.

「食品公害Jレポート

相磯和嘉(千葉大)，上田喜一(東歯大)，

大森義仁(国立衛試)，小谷新太郎 ()II員天堂大)，

竹内端弥(女子栄養大)，武田明治(国立衛試)，

谷村顕雄(国立衛試)，藤居瑛(都衛研〉

女子栄養大学出版部， 1973年11月初日発行

「食品公害Jの正しい理解のために，環境汚染と食品

汚染，食品の農薬汚染，食品添加物の開題，台所用洗

剤，容器包装の安全性，台所の食品衛生などについ

て，理性的な情報と現状報告をとりまとめたレポート

集で，食品の安全性と危険性，問題点をとりあげ，食

品衛生のあり方，考え方について平易に解説してい

る.

特殊栄養食品の収去@検査に基づく違反内容につ
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いての改善指導の効果と今後の課題

可児利朗，友成正 臣 ， 塚 越 ヤ ス ， 古 内 正 孝

春日仁志，染谷愛子，三村三智子，伊藤 勲

中原澄男

東京都衛生局学会誌， (51)， 132 (1973) 

新らたに特別用途食品の基準が規定され，今後これ

らの食品類の品質チエヅクの資料とするため，乙れま

で収去検査を行なってきた特殊栄養食品の違反内容を

まとめた.

検査成績を要約すると，昭和37，38年度と昭和46，

47年度の含量不適正の比は，ピタミンB1100 : 12，ピ

タミンB2100 : 12，ビタミン C 100: 20となりいず

れも後者がはるかに成績がよく違反率の減少が明らか

に認められる.昭和46，47年度の 2年聞における経由

別の比較では，都経由が許可量で 3.7%，標示適合で

は18.3%，適正では21.79らそれぞれ上廻っている.し

かしなお， 10%に近い不適正があり，今後さらにキメ

細かい指導を必要とする点であろう.

渡来したコウノトリの有機塩素系農薬およびPCB

蓄積量

道 口 正 雄，牛尾房雄

山階鳥類研究所研究報告， 7， 202~206 (1973) 

外地より飛来後間もなく射殺されたコウノトリにつ

いて PCBおよび農薬蓄積量を測定した.本試料の示

す PCBのガスクロパターンは，日本在来のコサギと

は異なり，比較的低塩化ピフェニルが多く，また農薬

蓄積量より PCBのそれのほうが多いことを認みた.

Chlorinated Hydrocarbons in the Environment 

in the Kanto Plain and Tokyo Bay， as Reflected 

in Fishes， Birds and Man 

Masao DOGUCH1 

.New Methods in Ewuiγ071111巴ntalChemistry and 

Toxicologッ，

269-289 (1973)， 1nternational Academic Print-

ing Co.， 

Described principally in this paper the results 

made by our group of the chlorinated hydrocarb-

ons in the samples collected from the environme-

nt around the Megaropolis Tokyo to demonstrate 

the state of pollution in this pa1'ticular a1'ea. 

The studies made by other investigato1's enga-

ing in this field of work are also recapitulated 

!n this paper， in order to outline the sate of po-

llution not only in the Tokyo area but also in 

in Japan as a whole. 

CHROMOGEN1C REACT10NS OF STEROIDS 

W1TH STRONG ACIDS. 1V. 

SPEC1FICITY OF THE KOBER REACTION 

Michiya KIMURA 1)， Meiji KA W A T A 1)， Kazuyuki 

AK1YAMA2)， Kazuaki HAR1TA1)， and Toshiaki 

MIURA1): Chemical and Pharmaceutical Bull耐

etin， 21，1720-1726 (1973) 

The structural requirements were investigated 

for the Kober reation of the steroidal molecules. 

On the basis of the data given by the ninety-four 

specimens of phenolic steroid or related substance， 

a compound will give the positive Kober reaction 

when the following features are wholly present 

in its molecule : 1) steroidal ring system， 2) ph-

enolic ring A， 3) double bond or oxygen function 

in ring D， 4) angular methyl groupe at C13， and 

5) angular hydrogen atom. 

1) Faculty of Pharmaceutical Sciences， Hok1回 一

ido U niversity 

2) Department of Environmental Health， Tokyo 

Metropolitan Research Laboratory of Public Heal-

th 

CHROMOGENIC REACT10NS OF STER01DS 

WITH STRONG ACIDS. V. 

PRODUCTS IN THE KOBER REACTION OF 

STEROIDAL ESTROGENS 

Michiya K1MURA1)， Meiji KATA1)， Kazuyuki 

AK1YAMA2)， Kazuaki HAR1TN)， and Toshiaki 

M1URA 1) : Chemical and Pharmaceutical Bulle-

tin， 21，1741-1746 (1973) 

Fonnation and chemical structures of some 

products were studied in the Kober color reactions 

of estradiol 3-l11ethyl ether( 1) and of estrone 

methyl other( ll)， Afte1' heating 1 01' 11 with 78 

% (wjw) sulfuric acid at 1000 for about half-h-

our， extraction of the reaction-l11ixture with ben-

zene left Kober-pigl11ent in the acidic layer， which 

was collected in a 1'eddish purple resin and was 

instablein a neutral or alkaline aqueous solution. 

1n this reaction， were produced 3-l11ethoxy-17 ~

l11ethyl-8 c， 9~ ， 13~ ， 14 ~-18-norestra-1 ， 3，5(10)一



triene (][)， 3-methyl-7-methoxy-1， 2-cyclopen-

teno-9. 10-dihydrophenanhrene(百)， 3-methyl-7-

methoxy-1， 2-cyclopente-nophenan-threne(V)， 3-

methoxy-17ιmethyl-13 c， 14 c-18-norestra-1， 3， 

5(10)， 8-tetraene (VI)， and 3-methoxy-17c-methyl 

-13 c， 14 c-18-norestra-1， 3，5(10)， 6， 8-pentaene(刊〉

from 1. The same reaction of 11 gave these COl11-

pounds(III~ VII) and the new products， l11ethyl 

3-l11ethyl-7-methoxy-1， 2-cyclopenteno-9， 10-dihy-

drophenanthrene-6-sulfonate(VIIJ). and 3l11ethyl-7-

l11ethoxy-1， 2-cyclo-pentadieno-9， 10-dihydrophen-

anthrene(IX). Thus it was demonstrated that 

both of disproportionation and dehydrogenation 

reaction with sulfuric acid occurred. 

1) Faculty of Pharl11aceutical Sciences， Hokkaido 

University 

2) Departl11ent of Environmental Health， Tokyo 

Metropolitan Research Laboratory of Public 

Health 

CHROMOGENIC REACTIONS OF STEROIDS 

WITH STRONG ACIDS. VI. 

BEHA VIOR OF PHENOLIC STEROIDS IN 

CONCENTRATED 

SULFURIC ACID 

Michiya KIMURAl)， Kazuyuki AKIYAMA2)， 

and Toshiaki MIURAl) : Chemical and Pharma-

ceutical Bulletin， 22， 643-649 (1974) 

Behavior of various 3-methoxylated phenolic 

steroids in conc. H2S04 was studied， in particu-

lar relation to the earlier period of the Kobe 

reaction. Alteration of the light absorptions at 

the maxima of 432， 465， and 515 nm was detected 

to be varied with the concentrations of H2S04・

The maximum absorption at 372 nm was observed 

in the mixture of estradiol 3-methyl ether with 

97.2%H2S04， which appeared， on the contray， 

immediately after mixing these corresponding 

isomeric olefins with the same acid. Nuclear 

magnetic resonance study on the solutions of 

these olefins in the acid suggested that the solu四

tions of these olefins in the acid suggested that 

the absorption at 372 nm is due to the car-

bocation， the conjugate acid produced. As for the 

Kober reaction of steroidal estrogens， it was po-
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stulated that the carbocation initially formed is 

oxidized into the characteristic chromophores x-
465 and X-515， through which the highly dehy-

drogenated steroidal olefins are finally produced. 

1) Faculty of Pharmaceutical Sciences， Hokkai-

do University 

2) Department of Environmental Health， Tokyo 

h在etropolitanResearch Laboratory of Public 

Health 

PCBの生物学的影響

そのいくつかの側面をめぐって

大井玄，食衛誌， 13 (6) 499-508(1972) 

PCBの生物影響について，その免疫学的影響，食

物連鎖の起点となるプランクトンに及ぼす効果，胎盤

母乳を通しての移行，他環境汚染物質との複合影響に

ついてレヴューした.

PCB によるニワトリヒナの腎病変

大井玄，前田ヒロ子，北川知行

匪学のあゆみ， 86-5)265~266(1973) 

PCB によるニワトリヒナの腎病変は活発に形成さ

れつつある subcapsularnephrogenous zone Ic:.限局

されている.

Recent Progress in the Studies of Lead 

Poisoning 

Osamu羽TADA，Gen OHI 

Reviews on Environmental Health(1)75-111(1972 

鉛中毒の血液学的機序，知能l乙及ぼす影響腎臓への

'慢性的影響等の最新の進歩のレヴューを行なった.

Pigeons Sensor of Lead Pollution 

Gen OHI， Hironobu SEKI， Kazuyuki AKIY A-

MA， Hiroshi Y AGYU 

Bull. Environm. Contam. Toxicol. 12 : 1(1974) 

Determination of lead levels of the blood， fem-

ur， and Kiclney andふaminolevulinicacicl dehycl-

rase activity of red blood cells made with adult 

street pigeons (total of 179) of locations in both 

downtown ancl suburban Tokyo demonstrated hi-

ghly significant regional differences. It appears 

that the street pigeons are a hancly ancl sensitive 

indicator of regional satunine pollution. 
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環境汚染分析法 9 PCB 

竹下隆三，武田明治，土屋悦輝著

大日本図書(掬 1973年 7月1日発行

本書は環境汚染物質PCB分析法を記したもので，

L影響編， 2.分析法， 3.データ集という構成よりなっ

ており，影響編は PCBの性状，用途，環境汚染，人

体l乙対する影響などの概要をわかりやすく述べてい

る.分析法は食品，水，土壌，紙等の分析法を述べ多

種類のカラムにより，有機塩素剤のピークパターンの

実例を示し，さらに分析上の注意事項として試薬，器

具などに由来するバックグランドの実例を多数示し，

また特殊な試料のクリーンアヅプ法など筆者らが実際

l乙試料を分析するに当って検討したものについて，詳

細l乙記してある.データ集では自分で行なった分析値

がどのあたりに位霞づけられるかを知る乙とができる

ように，食品，環境中等の分析データを豊富に記し

た.単に分析法としての本だけではなく環境汚染物質

としての PCBについて理解し，正しい評価を与える

ために本書が役立つと思われる.

Evidence of Early Replicating DNA in Het-

erochromatin 

Masanori MASUBUCHI 

Bot. Mag. Tokyo 86: 319-322 (1973) 

Although it is known genetically that the het-

erochromatin replicates its DNA later than the 

euch1'omatin， recently some exceptional cases 

have been 1'eported (Tatuo et al.， 1970 ; Masubu-

chi， 1971， 1973). ln this paper， the timing of DNA 

1'eplication of heterochromatin was investigated 

by the use of the 3H-thymidine auto1'adiog1'aphy 

in some species of liverworts female Pallαvici訂正Z

longispina， n=8; female Pallσvicinia lyellii， n=8 

; male and female Pellia neesiana， n=9; Plagio-

chila japonica， n=9). Observations with the 4 

species desc1'ibed above indicate that there are 

some cases of ea1'ly completion of DNA 1'eplica-

tion in heterochromation. 

Ea1'ly Replicating DNA in Heteroch1'omatin of 

Plagiochilαovalifolia (Liverworts) 

Masanori MASUBUCHI 

Bot. Mag. Tokyo 87 : 229-235(1974) 

The timing of DNA replication of hete1'och1'O-

matin in male Plagiochilαovallfolia was investiga司

ted by the use of the 3H-thymidine auto1'adiogra司

phy. The estimated duration of mitotic cycle we1'e 

as follows: S period， 19 h1'; G2+prophase， 10 hr 

; G1十meta-，ana-， telophase， 5 h1' ; total mitotic 

cycle 34 hr. The fi1'st appea1'ance of the eilver 

grains over the chromosomes was observed at 8 hr 

after the beginning of the pulse labelling at 

which time the silver grains were only over the 

euchromatic 1'egions not over the heteroch1'omatic 

regions This labelling pattern was also obse1'ved 

at 10 to 15 hr. On the other hand， at 20， 25 hr， 

the heteroch1'omatic regions were observed to 

have m01'e grains than the euchromatic regions. 

These results show that the heterochromatin of 

this species synthesizes its DNA earlier than the 

euchromatin. 
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1) Hiroshi ZEN-YOJI， Yasuo KUυOH， Hideo 

IGARASHI， Kenji OHTA and Koji FUKAI : Pu-

rification and characterization of enteropathog 

enic toxins‘'a" and “a'" produced by Vibrio 

parahαemolyticus and their biological and pa-

thological activities. 

The 9 th Joint Conference， U .S.-Japan Coope-

rative ]¥在edicalScience Program Cholera Panel， 

Grand Canyon， U.S.A.， Octover 3， 1973. 

2) Yasuo KUDOH， Senzo SAKAI， Hiroshi ZEN-

YOJI， and Ronald A. LE CLAIR : Epidemiology 

of food poisoning due to i1ibrio ραrahaemolyu-

cus occurring in Tokyo during the last decade. 

International Symposium on Vibrio parahae-

J71olyticus， Tokyo， September 17， 1973. 

3) Senzo SAKAI， Yasuo KUDOH and Hiroshi 

ZEN-YOJI : Food poisoning caused by indole-

negative strains of Vibrioρω-ahαemolyticus in 

Tokyo. 

International Symposium on i1ibrio ρω唱αhae-

molyticus， Tokyo， September 17， 1973. 

4) Hiroshi ZEN-YOJI， Yasuo KUDOH， Hideo 

IGARASHI， Kenji OHTA and Koji FUKAI: 

Purification and identification on enteropatho-

genic toxins “a" and “a'" produced by Vibrio 

iうarahaemolyticusand their biological and patho-

logical activities. 

International Symposium on i1ibrio 1りαrahaど-

molyticus， Tokyo， September 17， 1973. 

5) Takeshi TERA Y AMA : The status of staphy-

lococcal food poisoning in J apan. 

Forthcoming Conference “Staphylococci in 

food"， The Pennsy 1 vania State U ni versi ty， Pe-

nnsylvania， U.S. A.， March 18， 1973. 

6) Hiroshi ZEN -YOJI， et a1.: Biochemical and 

pathogenic aspects of untypable Vibrio 1うarahae-

lJIolyticus. 

The Annual Meeting of American Society for 

Microbiology， U. S. A.， May， 1973. 

7) Hiroshi ZEN-YO]l， et a1.: Significance of 
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Vibrio pαγαhαεlJlolyticllS and Vibrio alginolyti-

cus from ]apanese natural sources. 

The Annual Meeting of American Society for 

Microbiology， U. S. A.， May， 1973. 

8)善養寺 i告，太田建繭，五十嵐英夫，工藤泰

雄: 腸炎ピブリオの)j号炎起病性毒素の精製および

その生物活性.

第30回日本細菌学会関東支部総会， 東京， 1973. 

11.14. 

9)善養寺 j告，寺山 武，池島伸至: 実験的

マウスのサルモネラ症に対する各種薬剤の治療効

果.

第47由日本伝染病学会総会，京都， 1973.4.6. 

10)寺山 武， 1朝団 弘，五十嵐英夫，

浩: 剥脱性皮膚炎 (TEN)および膿姉疹由来ブ

ドウ球菌のコアグラーゼ型と生化学的性状につい

て.

第29回日本細菌学会関東支部総会， 東京， 1973. 

6.22. 

11)寺山 武: ブドウ球菌エンテロトキシンの精

製.

第26四日本細菌学会関西支部総会，京都， 1973. 

11. 9. 

12)寺山 武， 7朝団 51¥，五十嵐英夫，稲葉美佐

子，善養寺 i告: 黄色ブドウ球菌の新抗原型コア

グラーゼ噛型l乙ついて.

第30四日本細菌学会関東支部総会，東京 1973. 

11. 14. 

13)坂井千三，伊藤 武，津野正朗，岡沢久美

子，善養寺 i告:SalmonellaんottbusとSalmone-

lla如 senyl:の混合感染によると推定される集団食

中毒例について.

第25回日本食品衛生学会，東京， 1973. 5. 18. 

14)坂井千三，伊藤 武，津野正朗，岡沢久美

子，善養寺 j告: Salmonella tYlうhi-JJluriumの

生物型とファージ型について.

第29回日本細菌学会関東支部総会，東京， 1973. 

6. 22. 
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15)伊藤 武，坂井千三，上村知雄，加藤俊

子，中村 義: サルモネラの生態lこ関する研

究，カメのサルモネラ保菌について

第76田日本獣医学会，鹿児島， 1973. 10. 15. 

16)一言 広，諸角 聖，和字慶朝昭，善養寺

浩: 食品の糸状菌月染lこ関する研究， コやマおよび

その加工品について.

第25回日本食品衛生学会，東京， 1973. 5. 18. 

17)諸角 聖，一言 広，和字慶朝昭，善養寺

浩: 食品の糸状菌汚染Jζ関する研究，日本茶につ

いて.

第26回日本食品衛生学会，名古屋， 1973. 11. 8. 

18)諸角 聖，一言 広，和字慶朝昭，善養寺

浩: 食品の糸状菌汚染lζ関する研究，ひき肉につ

いて.

第51回東京都衛生局学会，東京， 1973. 7. 11. 

19)善養寺浩，坂井千三，丸山 務，柳川義

勢，岡沢久美子:Yersiniaの生態l乙関する研究，

1)と畜からの分離成績と分離菌の性状について.

第46回日本細菌学会総会，東京， 1973. 4. 7. 

20)丸山 務，善養寺 i告: Yersinia entemcoli-・

ticaのサルへの実験的感染l乙ついて.

第羽田日本細菌学会総会，東京， 1973. 4. 7. 

21)渡辺賢哉，木下正彦，永野清一郎，遠藤幸

男，鈴木輝康，森脇康一，加藤孝雄，松本

栄一，善養寺浩，坂井千三，丸山 務，柳川

義勢，岡沢久美子: と畜からの Yersilliaentero-

coliticaと仮性結核菌の分離.

第51田東京都衛生局学会，東京， 1973. 7. 11. 

22)丸山 務，柳川i義勢，渡辺賢哉，木下正

彦，永野清一郎: Yersiniaの生態l乙関する研究

2)ネズミからの分離成績と分離菌の性状につい

て.

第76回日本獣医学会，鹿児島， 1973. 10. 15. 

23)坂井富士子，伊藤忠彦，薮内 清，岩崎謙

二，根津 尚光: 1973年4月以降東京都l乙流行し

たB型インフルエンザの検索成績について.

第22回日本伝染病学会東日本地方会.1973. 10. 

27. 

24)観 照雄，鎌田国広，植田忠彦，山添律

子，戸谷哲也: 有機ハロゲン化合物のケイ光反

応に関する研究(第 1報〉

Diphenylamineを用いる Polychlorinatedbip-

henylのケイ光薄層デンシトメトリー

日本薬学会第93年会，東京， 1973. 4. 6. 

25)鈴木助治，山野辺秀夫，大沢映子，小泉清太

郎，戸谷 哲也: ヒト臓器中のポリ塩化ピフェニ

ノレ合有量について.

日本薬学会第93年会，東京， 1973. 4. 6. 

26)江波戸挙秀，伊藤弘一，竹内正博，雨宮

敬，原田 裕文，戸谷哲也: 有害性元素l乙関す

る衛生化学的研究一一一ヒト臓器中の Cd，Pb， Cu， 

の含有量について

日本薬学会第93年会，東京， 1973. 4. 7. 

27)風間成孔，水若和子，中村義昭，原田硲

文，戸谷哲也: 化粧品中の特殊成分試験法の設

定に関する研究CIX)

ベピーパウダー，クリーム中 Hexachlorophene

等のハロゲンフェノール系殺菌剤の分離定量法

日本薬学会第93年会，東京， 1973. 4. 6. 

28)竹内正博，江波戸挙秀，伊藤弘一，雨宮

敬，原田裕文，戸谷哲也: 有害性元素lζ関す

る衛生化学的研究'一一アノレカリ分解による魚肉中の

メチル水銀の定量法

日本分析化学会夏季研究発表会，函館， 1973. 7. 

26. 

29)雨宮 敬，伊藤弘一，原田裕文，戸谷哲

也: 野菜等の重金属含有量について

第10回全国衛生化学技術協議会総会，東京， 1973. 

9. 26. 

30)観 照雄，植田忠彦，鎌田国広，戸谷哲

也: 油脂加工品中からの熱媒体の分析法について

第10回全国衛生化学技術協議会総会，東京， 1973 

9. 27. 



31)風間成孔，観 照雄，植田忠彦，鎌田国

広，戸谷哲也: 有機ハロゲン化合物のケイ光反

応l乙関する研究(第 2報〉

Diphenylamineを用いる PCB各種単体のケイ

光薄層デンシトメトリー

日本分析化学会第22年会，福岡， 1973. 11. 23. 

32)伊藤弘一，竹内正博，江波戸挙秀，雨宮

敬，原田 裕文: アルカリ分解による食肉中のメ

チノレ水銀定量法

日本薬学会第94年会，仙台， 1974. 4. 5. 

33)小久保弥太郎: 凍結豚肉由来低温発育細菌の発

育温度特性

日本食品衛生学会， 第 26回学術講演会， 1973. 

11. 8. 

34)山岸達典，堀井昭 三 ， 境 野 米 子 ， 森 本 キ

ミ，竹葉和江，春田三佐夫: 牛乳中の残留有機

塩素系農薬レベ、ルの推移民ついて

第52回東京都衛生局学会， 1973. 11. 7. 

35)松本昌雄，神保勝彦，春田三佐夫: カタラ

ーゼテストによる U.日.T.処理乳中の低温菌の検

出法について

日本食品衛生学会， 1973. 5. 17. 

36)梅木富士郎，小久保弥太郎，井草京子，春田三

佐夫，四宮 栄: 冷凍食品の細菌学的検査法の

検討特に畜肉を含む調理冷凍食品について

日本食品衛生学会， 1973. 5. 17. 

37)西垣 進，田村行弘，真木俊夫，山田

洋， 111鳥村保j羊，鳥羽啓子，木村康夫:ジエチ

ルジチオカルパミン酸一MIBK抽出を利用する重

金属の原子吸光同時分析法の検討(第 1報〉

第25回日本食品衛生学会， 1973. 5. 18. 

38)西垣 進，田村行 弘，真木俊夫，山田洋

鳥羽啓子， 11鳥村保j羊，木村康夫 :Lーク、、ルタ

ミン酸の多量摂取にlこ対する衛生学的検討(第 3報)

第25回日本食品衛生学会， 1973. 5. 18. 
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MIBK抽出を利用する重金属の原子吸光同時分析

法の検討(多量のカルシウムおよびリンを含む食品

中からのクロム分析について〉

1973. 12. 

7. 

40)西垣 進，田村行拡，真木俊夫，山田洋

鳥羽啓子，嶋村保i洋，木村康夫: マグロ類

の水銀調査について(同一魚体の各部位別および同

一魚種の個体別並びに海域別差異についての比較検

討

第10回全国衛生化学技術協議会総会， 1973. 12. 

7. 

41)上回 工，勝木康隆，安田和男，木村康

夫:生あん中のシアンの定性定量法について

第26四日本食品衛生学会， 1973. 11. 9. 

42)鈴木二郎，友松俊夫，冠 政光，押田久美

子，片倉栄一，木村成夫:シリカゲノレとエタノ

ールの相互作用-ージフェニノレの TLC分析l乙関連

して

日本薬学会第93年会， 1973. 4. 6. 

43)遠藤英美，神蔵美枝子，加藤三郎: 食品に

使用される天然色素について

第10回全国衛生化学技術協議会， 1974. 12. 6. 

44)武士俣邦雄，霜田さと子，小笠原公，野牛弘

:ポルフィリン体の生化学的研究 (3)一時尿中の

鉛とふアミノレブリン酸，コプロポルフィリン，ウ

ロピリノーゲンの関係について.

第22回日本衛生検査学会総会， 1973. 5. 12. 

45)武士俣邦雄，霜田さと子，小笠原公，野牛弘

ポルフィリン体の生化学的研究 (4)血中鉛と

一時尿中の鉛，0-アミノレブリン酸，コプロポルフ

ィリン，ウロピリノーゲンの関係について.

第22回日本衛生検査学会総会， 1973. 5. 12. 

46)牛尾房雄，深野駿一，道口 正雄:PCB分

析の簡易化について.

日本食品衛生学会第25回大会，東京， 1973. 5. 

39)西国 進，田村行弘，真木俊夫，山田洋， 17. 

鳥羽啓子， 111鳥村保洋，木村康夫: DDTC-
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47)深野駿一，牛尾房雄，道口正雄:多摩川水

系魚類中の PCB蓄積量.

日本生態学会第20回大会，帯広， 1973. 8. 30. 

48)牛尾房雄，深野駿一，道口正雄，阿部学:

野生鳥類の PCB及び有機塩素系農薬の蓄積量

日本生態学会第20回大会，帯広， 1973. 8. 30. 

49)狩野文雄: 粘菌の生理機能l乙及ぼすオキシダ

ントの影響(第2報〉

第14聞大気汚染研究全国協議会大会， 1973. 11. 

7. 

50)狩野文雄: オゾンに対する粘菌の反応

大気汚染生体影響の実験的研究懇話会， 1973. 11.， 

6. 

51)秋山和幸，長嶋親泊，藤谷和正，高橋利恵

子，佐藤泰仁，溝口 勲，野牛 弘，辰市

硲久:清掃工場における PCB収支試算

第32回日本公衆衛生学会総会， 1973. 10. 13. 

52)二島太一郎，多国字宏，野牛 弘，長崎護

:血液と毛髪の総水銀量について

第43回日本衛生学会， 1973. 5. 6. 

53)二島太一郎，池田真悟，野牛 弘，長1I1奇護

有働亮治，上条 宏，三好千種，中村洋子

:魚介類多食の毛髪及び車j夜中総水銀量l乙及ぼす影
墾E

第32回日本公衆衛生学会， 1973. 10. 14. 

54)千種 翠:シ zウジョウパエにおけるオゾンの

遺伝的影響について

第25回日本衛生動物学会大会. 1973. 4. 9. 

55)溝口 勲 ，牧野国義，佐藤泰仁，大沢誠

喜，野牛 弘: 光化学スモッグlζ関する自覚症

調査について

第32回日本公衆衛生学会総会， 1973. 10. 14. 

56)溝口 勲，大沢誠喜，佐藤泰仁，牧野田

義，野牛 弘:光化学スモッグと赤血球l乙関する

研究第 1報赤血球抵抗l乙及ぼす汚染物質の影響

7. 

第14回大気汚染研究全国協議会大会， 1973.11. 7. 

57)佐藤泰仁，牧野国義，大沢誠喜，溝口勲

アクロレイン測定の比較検討について

第14回大気汚染研究全面協議会大会， 1973. 11. 

8. 

58)大井玄，関比呂伸，前回ヒロ子，野牛 弘

各社製品の PCB比較毒性と，未使用 PCBと

回収 PCBとの比較毒性実験

第43四日本衛生学会， 1973. 5. 6-7. 

59)大井玄，福田雅夫，瀬戸 博，野牛弘:

PCB による液性抗体産生機能l乙及ぼす影響

第43回日本衛生学会， 1973. 5. 6~7. 

60)大井 玄，瀬戸 博，福田雅夫，野牛弘

PCBの液性免疫機構に及ぼす急性及び亜急性
昆ノ:<I!K
ff./辛苦

第32回日本公衆衛生学会， 1973. 10. 13~ 14 

61)大井 玄，靖国雅夫，瀬戸 博，里子牛弘

:メチル水銀のマウス液性免疫機構に及ぼす影響

第44回日本衛生学会， 1974. 4. 3-4. 

62)中村 弘，森田昌í~t 三村秀一:水中の

フタル酸エステルについて

第32回日本公衆衛生学会， 1973. 10. 13. 

63)森田昌敏，中村 弘，三村秀一: 食品中

のフタル酸エステノレについて

第25田日本食品衛生学会， 1973. 5. 18. 

64)松本淳彦:東京湾底泥中の硫酸塩還元菌につい

て

第10回日本水処理生物学会， 1973. 10. 9. 

65)松本 淳彦:三宅島新津のプランクトンと水質

第38回日本陸水学会， 1973. 10. 18. 

66)山1I1奇洋子:小笠原島の水源中の大腸菌群の 1M

Vic による分類

第10回水処理生物学会， 1973. 10. 8. 

67) 土屋悦輝，小輪m~~ 勉，山崎堅吉，松本浩



一，三村秀一:東京湾内底質中の PCBについて

第93年四日本薬学会 1973. 4. 5. 

68)岡本 寛，笹野英雄，山|崎堅吉:放流水

の BODと TOCIこついて

第10回全国衛生化学技術協議会総会， 1973. 12. 

7. 

69)柴 英子，米山允子，藤井 孝，伊川三枝

子，平賀興吾:Butylated hydroxy toluene (BH 

T)と Alkylbenzene sulfonate(LAS)の相乗毒性

比関する研究(2)ラット l乙おける自然出血について

第47回日本薬理学会総会. 1974. 4. 1. 

70)高橋 省，柴 英子，中尾 )1関子，平賀興

苦:Butylated hydroxy toluene (BHT)と Alkyl

benzene sulfonate(LAS)の相乗毒性に関する研究

(3) in vitro における血液凝固阻害効果について

第47回日本薬理学会総会 1974. 4. 1. 

71)高橋 省，平賀興吾:Butylated hydroxy 

toluene (BHT)と Alkylbenzene sulfonate (LA 

S)の相乗毒性比関する研究(4)

血築中より検出された血液凝固阻害物質と LAS

との関連性について

第50回日本薬理学会関東部会 1974. 6. 1 
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72)大石真之，影山喜世子，大沢仲昭: LH-RH 

復性投与時のラット宰丸静脈血中ステロイドの変動

について

第46回日本内分泌学会総会， 1973. 4. 10. 

73)大沢{中昭，大石真之，山本 惹:ホノレモン

の episodicsecretion I乙関する研究(第 l報)，サ

ルにおける Cortisolと 11目 deoxy17 KS (free型〉

の episodicsecretion について

第46四日本内分泌学会総会， 1973. 4. 9. 

74)大石真之，影山喜世子，大沢仲昭: LHお

よぴ LH-RH 負荷時のラット宰丸におけるテスト

ステロン合成分泌の 2相性 Patternについて

第47回日本内分泌学会総会， 1974. 4. 9. 

75)押田裕子，笹野英雄，栃本 i専:フレーム

レス原子吸光法による微量金属の測定法(第 1報〉

第32四日本公衆衛生学会総会， 1973.10.4. 

76)新井輝義，ー島英治:アスペルギ、ルスの酸性

カルボキシペプチターゼの蛋白質l乙対する作用

第46回日本生化学会， 1973. 9. 28. 

77)大西和夫，関 博麿:フィチン酸によるカド

ミウムの吸収阻害実験〈その 1)

第27回日本栄養，食糧学会 1973. 5. 17. 



著

BOOKS 



1. 新常用和漢薬集

西川洋ーその他7名

南江堂(東京)1973.7.1 

従来，和漢薬l乙関する生薬学的または生薬化学的著

書は相当あるが，特i乙生薬取扱業者の便宜を考慮し，

流通市場の現状にそくしたものはほとんどない.そ乙

で乙れらの点を勘案して，実務者のハンドブック的な

便i乙重点をおき，現市場の流通品 237品目の生薬につ

いて生薬名，基原，産地，性状，選品，成分適用，処

方例，備考(類似生薬，同類生薬等〉の)11買に解説し

た.特J乙局方外生薬 124種については，その規格およ

び試験法設定上参考となるものである.

2. 乳質改善ハンドブック

飯塚三善(農林省家畜衛試室長)， 浜田寛(農

林省畜試加工部長)， 春田三佐夫(都衛研生活科

学部長)，松井武夫(公衛院衛生獣医学部長)，渡

辺一男(全国乳質改善協会事務局長〉ほか編集，

社団法人全国乳質改善協会(地方競馬益金補事業〉

1973年 9月20日発行

全国乳質改善協会は，現在，都道府県指定生乳生産

者団体を中心l乙全国的にかつ組織的に乳質改善事業を

推進しており，その事業推進の一助として，乳質改善

指導員を対象J乙，生乳の品質管理について，体系的に

とりまとめて本書を発行したものである.内容として

は，正常乳，異常乳，乳質改善，飼養管理および搾

乳，洗浄と殺菌，生乳の細菌汚染，生乳の冷却，乳房

炎，生乳の検査法等について14名の研究者が分担執筆

しTこ.

3. 改訂版加工食品と食品衛生

河端俊治〈予研)， 菅野三郎(神奈川県公害センタ

ー〉編集，相磯和嘉(千葉大)，粟飯原景昭(予研)，

田辺弘也(国立衛試)，谷村顕雄(国立衛試)，春田

三佐夫(都衛研)，松本茂(都衛研〉ほか分担執筆

新思潮社， 1973年12月15日発行

本書は食品技術者，研究者l乙対して最近の加工食品

の食品衛生上の知識を提供して，より安全な食品の生

産のための基礎を提供し，同時に衛生行政や食品衛生

監視の任i乙当るもの， さらに食品科学研究者，学生の

参考資料にも供しうるよう，食品衛生の概念，食品添

加物，食品の加工技術と食品衛生，食品の腐敗と保

蔵，加工食品と食品衛生，食品衛生の新しい問題につ

いて詳述したものである.458頁.

4. 食品衛生検査指針I検査法別

厚生省環境衛生局監修

737 

可児利朗，木村康夫，遠藤英美，春田三佐夫，藤

居瑛ほか44名専門委員として分担執筆

日本食品衛生協会， 1973年11月15日発行

食品衛生検査指針の最近版が発行されたのは昭和38

年 1月であるが，その後約10年閉そのままに放置され

た.しかし，その間，つぎつぎと新試験法が開発され

食品衛生上新たに検査を必要とする重要事項の急増に

直面し，机上l乙置かれた「指針Jの内容があまりにも

超時代的であると乙ろから，乙乙l乙新たに検査指針を

編さんしたものである.

5. 人間と都市

溝口 勲〈共著〉新日本出版社

1973年3月25日発行

最近の激化する都市問題全般にわたって，それぞれ

の専門分野(人文，社会，自然科学〉の立場から論じ

ている.その中で著者は都市と健康を坦当し，公衆衛

生学的見地から，大気汚染，都市騒音，職業的有害条

件，住居および交通条件などの諸要因と健康の関連を

述べている.さらに健康のとらえかた，健康に関する

住民運動にも言及している.

6. 環境保健学

溝口勲〈共著〉 医歯薬出版株式会社

1973年12月1日発行

新編健康管理シリーズの一巻として環境保健全般を

論ずるなかで，著者は大気汚染の理解と管理，環境の

諸要因のうちのオキシダントを担当している.都衛研

での研究をふまえ大気汚染の概念および防止対策に中

心をおいて論じたもので，健康管理lζたずさわる医

師，保健婦，行政官などを対象とした必携的なもので

ある.



東京都立衛生研究所研究年報の投稿について
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1. 研究年報は，東京都立衛生研究所において行なった調査研究の業績を掲載する.

投稿者は，本研究所所員l乙限る.ただし，共著者は ζの限りでない.

2. 収載する内容

(1)報文

ア.独創性l乙富み，新知見を含むまとまった研究業績

1974年 8月1日改正

1975年26巻から実施

イ.試験検査および調査研究などで，所見を加えて記録しておく必要のあるもの

(2)他誌発表

本研究年報以外の雑誌などに発表したもの

(3)学会発表

学会で発表したもの

3. 用紙および枚数の制限
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所定の原稿用紙を用い，横書きで記載する.ただし， 欧文は国際判 (21x28cm)タイプ用紙を用い，ダブ、ノレ

スペースナ了ちとする.

(1)報 文表，図，チャートおよび写真を含めて刷り上がり 6頁(原稿用紙で約36枚〉以内

(2)他誌発表 2枚以内

4 原稿の提出

原稿は所属研究科長の校関を経て研究年報編集委員会(事務担当:庶務課調査係)へ 7月末日まで提出する.

5. 校正

校正についてはすべて著者の責任とする，ただし原稿の変更は一切認めない.

執筆規定

1.文体

現代かなづかい，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.やむを得ぬ学術

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.

2. 学術用語

学会の慣例に従う.文中の物質はその名称を記し，化学式を用いない.

3. 略記

物質名などを略記するとき，和英文とも最初は正式な名称とともに示す.たとえば，ポリ塩化ピフェニール

(以下 PCBと略す〉とする.

4. 記号

次の例によるほか，学会の慣例に従う. n1， cn1， n1n1， J1， nln， A， m2， m3， l， ml，μl，kg，g，mg，μg， N(normal con-

centration)， M (molar concentration，絶対量を示すときは moleとする)， pH，O(degree ceh:;ius，oCとしな

い，例:500
)， %， w/v%， Rf， tR， ppm， ci， mci，μci， mmHg， mp (融点)， bp (沸点)， dp (分解点)， d (比重)，

n (屈折率)， α(旋光度)， hr (時間)， min (分)， sec (秒)(時間は複数のときも sをつけなしつ，A max (吸

収j亜大)，え min(吸版極小〉， EJ21(E値〉

5. 数字

アラビア数字を用い，千の単位l乙明瞭にコンマ i， Jをつける乙と.ただし，成語となっている数字は漢字とす

る.また，分数は 2/3のごとく行をとび出さないように書く ζ と.

6. 句 読点

， を用い 、。としない.
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7. 書体の指定

印刷時の書体を原稿中で指定するときは，次の記号を例l乙従って赤で文字の下l乙書きこむ乙と.

室巨弓主 体 記 ?広ご73 

欧 文 コ シ -;l ク … 一手口 文 コ 、J
ヅ ク

-【、“'一、回晶、-~円、--.......--....-、--司、_-、~、-~戸、~

イ タ リ ヅ ク

イタリックボー ノ レ ド
一一一一一スモールキャピタノレ

8. 報文の記載要領

(1)記載!II翼序 8の(2)"'(7)の11自に書く.

(2)題名，著者名

原稿 記載例 刷り上がり

Experimental Experimental 

実験の部 実験の部

Staphylococcus aureus Staphツlococcusau;γeus 

Staphylococcus aureus Stα'Ph y lococcusαureus 

tR tR 

次の例l乙従い，表紙(原稿用紙1枚全部〉を ζれにあてる.題名は和欧文ともゴシック体を指定し，末尾に

i . Jをつけない乙と.

例

亙思注裏王宝室生之主恕関白主企茎建主ヨ三主主食思之免主意怠之主主建麗包三と三旦土えとと産生能につ

いて〈第 2報〉

佐藤一郎*鈴木三郎本 山田太郎**

Survey on Contamination of Stalうん.ylοcoccus aureus in Commercial Europian Type Cakes and 

Demonstration of Enterotoxin from Isolates ( 11 ) 

ICHIRO SATOペSABURO SUZUKI* and T ARO Y AMADAヰ中

(脚注〉

著者の所属および研究所住所を次のとおり*印をつけて和英文で記載する.

ネ東京都立衛生研究所微生物部細菌第一研究科

160東京都新宿区百人町3-24-1

キ TokyoMetropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 ]apan 

料東京都多摩食肉衛生検査所

多摩支所の場合は次のとおりとする.

本東京都立衛生研究所多摩支所

190東京都立川市柴崎町3-16-25

* Tama Branch Laboratory， Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

16-25， Shibazakicho 3 chome， Tachikawa， 190 ]apan 

(3)英文要旨

掲載するときは，内容を簡潔にまとめ，参考のために書いた和文を文献のつぎに添える.

(4)本文

新しい頁から書きはじめる.本文の記載要領はとくに規定しないが，内容の重複をさけ簡潔にする.緒言，

実験の部，結果と考察，結論，文献などの大見出しは行の中央lこ書きゴシック体を指定する ζ と.

表，図，チャートおよび写真などは原稿用紙の右欄外lこそー表 1のごとく赤で入る位置を示すこと.

(5)~射辞

見出しをつけて記入する.

(6)付記

1行あけて改行し，次の例のように( )を付して記入する.

例ア.当所の調査研究課題に指定されたもの.

(本研究は昭和00年度当研究所調査研究課題 100001こ関する研究」として実施したものである〉



イ.すでに学会で発表したもの.

(本研究の概要は00学会第O回00大会0000年O月で発表した. ) 

ウ.例アおよびイをかねているもの.
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(本研究は昭和00年度当研究所調査研究課題 rOOOOtc関する研究Jとして実施し，その概要は00

学会第O回00大会0000年O月で発表した〉

(7)文献

本文の引用個所の右肩l乙1λ おわ 4-i)のように記し，引用I1債に見出しをつけて書く.記載要領は次の例

l乙従うこと.

ア.雑誌

著者:雑誌名，巻(号)，始貰，発表年

欧文の著者名はファミリーネームを先にする.巻数は和欧文ともゴシ γ ク体を指定し，欧文の雑誌名は

イタリ γ ク体を指定する乙と.月刊雑誌などで通巻頁のあるものは号の記載を省略する.

例 文 献

1)鈴木昭，小沼博隆:食衛誌， 12，9，1970 

2) Suzuki， S. and Sato，1. : J. Food Hyg. SoC.， 10，434，1469 

3) Fischel， G. W.， Vedros， N. A. and Rothlauf， M. V. : J. 

イ.単行本

著者:単行本名，第O版，始頁，発行年，発行所，発行地

欧文の単行本名はイタリック体を指定する ζ と.

例

4)佐藤一郎:マススペクトル解説， 61. 1967，広川書庖

5) Schalon， O. M.， Carroll， E. J. and J ain， E. C. : l}_o'vine JJlastitis，68，1976， Fibiger， Philadelphia 

6) Rasmussen， A. E. : T，ile Princiρle Nervous Pathways，4 th Ed.， 47， 1960， Macmillan， New York 

共著の場合は鈴木ら，または Fischel，G. W.，竺al.としないで原則として共著者全員を記載する.

重版または改訂版のない単行本は第O版の記載は省略する.

単行本の全内容を総括的に引用した場合は，単行本名のみの記載にとどめ頁は省略する.

(8)表，図，チャート，写真

表，図およびチャートは一つごとに別紙(白紙またはあまり濃くない線の方眼紙)Iこ記載し，写真は B5

版大の白紙にはりつけ，それぞれアラピア数字で一連番号をつける.また各紙の上端l乙報文の題名および著

者名(最初の 1名〉を鉛筆で記入する.

表題および説明は和英文いずれでも可とする.表の表題はそのとに，説明はその下に書き，図およびチャ

ートの表題および説明はその下l乙書く.

図，チャートおよび写真は刷り上がりのおおよその大きさを別に定めるサイズから著者が指定し，それぞ

れ各紙の右下に赤で Aタテ200xヨコ 147のように記す.

投稿するときは表，図，チゐートおよび写真ごとにそれぞれ番号順にまとめ一括して末尾につけ，本文ーか

らの通し頁を各紙の右上に鉛筆で記入する.

9. 他誌発表の記載要領

題名の次に改行して著者名:誌名，巻(号)，頁，発表年の)11自に書き，さらに改行して報文の要旨を記載する.

題名および巻数はゴシック体を指定する.

10 学会発表の記載要領

研究科ごとにまとめ，発表ごとに余白 2行をあけ著者名:演題名を書き，改行して学会名(発表年月〉を書

く，発表年月は (1974.3)のように書乞演題名はゴシック体を指定する.
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