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東京都立衛生研究所研究年報は第 1巻が昭和25年5月に発行され，総真数80頁の薄いもので

あったが，年代が進むに従って次第に厚さを加えてきた.また内容的にも充実してきたことと

自己満足かも知れないが自認している.

今回の第29巻は論文総数 114編と分厚なものとなるので，昨年と同様2分冊とされた.研究

年報の分冊化は ζζ3年連続的に行われてきたが，これからは恒久的にならざるを得ないもの

と思われる.

数年前までは当研究所においても主たる研究論文は学会誌に専ら投稿し，研究年報には掲載

される乙とが少なかったのは事実であるが，最近では研究年報への投稿が増加している.これ

は研究者の層の増加と，若くなったこと，研究意欲が旺盛なこと，着想が新鮮なことなどが原

因と考えられる.

さて，日本における医学文献検索は急速に発展し，圏内文献検索も相当広範囲にわたって行

われるようになった.従って，いままで眼のとどかないところにあった研究論文は，国内はも

とより圏外においても検索の網にかかるようになり，しかもその論文が画期的な学術的な意義

があれば広く認められ得るようになった.

衛生学界における文献情報検索がコンピューターにより迅速処理されるとともあってか，当

研究年報掲載の論文別刷も各地より送付方依頼が増加している.

研究年報には各研究室で行なった調査の基礎データーも出来るだけ掲載するよう努力してい

るが，紙面の都合により掲載出来ないものが多々ある.乙れらは別に研究報告として印刷する

つもりである.

研究年報とともに研究報告も御活用願えれば幸である.

おわりに，本報告書の刊行に当って，編集委員ならびに関係諸氏に献身的に御奉仕いただいた

ことに深く感謝の意を表する.

昭和53年 7月20日

東京都立衛生研究所長野牛 弘
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報文 I

感染症等に関する調査研究

REPORTS I 

P APERS CONCERNING ON INFECTIOUS DISEASES AND OTHERS 



東京衛研年報 Ann.Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1-5， 1978 

東京都における海外旅行者下痢症の細菌学的検討 (1977年〉

坂井千三六太田建爾汽工藤泰雄*

津野正朗汽松下 秀六大橋 誠*

Bacteriological Investigation of Travellers' Diarrhea 

SENZO SAKAI*， KENJI OHTA汽 YASUOKUDOHヘMASAAKITSUNO六

SHIGERU MATSUSHITA* and MAKOTO OHASHI* 

During the period from January through December 1977， a total of 1，031 fecal specimens obtained 

from Japanese overseas travellers who just returned to Tokyo was subjected for the presence of enteric bacte-

rial pathogens. At the same time， questionaries were delivered and asked that “w hether or not they 

have been (or had been) su旺eringfrom diarrheal diseases during their travelling". Consequently， a total 

of 104 strains of pathogens consisting of 51 Vibrio parahaemolyticus， 19 so-called non-agglutinable(NAG) 

vibrio， 16 Shigella， 14 Salmonella， 2 Vibrio cholerae， and 2 toxigenic Escherichia coli strains was isola-

ted from 91 fecal specimens. Of the 91 specimens， 80 harbored single pathogen， 9 duplicated pathogens， 

and 2 triplicated pathogens. With regard to the incidences， 38 (26.0%) of 146 travellers with diarrhea 

and 27 (11.7%) of 230 who had experienced diarrheal diseases had harbored one or more pathogens， 

while 26 (4.0%) of 655 apparently healthy travellers were also excreting pathogens in their feces. 

近年，海外旅行者の急増に伴ない，東南アジア，アフ

リカなど衛生状態が依然として不十分な発展途上国から

旅行者が持ち帰る諸積の腸管感染症が公衆衛生上とりわ

け防疫対策の面から新たに大きな問題となってきてい

る1)

昨年，和歌山県有田市を中心に発生をみた一連のコレ

ラ事件2) もその一端を如実に物語るものであり，現在乙

うした海外由来下痢症はかなりの数にのぼるとみられて

いる.しかし，本邦における乙れら下痢症の実態やその

病原についての報告はほとんどなく，まだ十分解明され

るまでに至っていない.

そζで，著者らは海外旅行者下痢症の実態を把握し，

今後の予防対策に資するため，昨年 1年聞東京都におけ

るコレラの健康監視対象者を中心にその詳細な病原学的

検索を行なった.本報では ζれら対象者からの病原閣の

検出状況，検出菌の抗生物質感受性試験などの成績につ

いて報告する.

材料と方法

検査材料検査材料にはすべてふん便を用いた.対象

中あるいは帰国後下痢症状があったがふん使採取時には

すでに回復していたもの 230名および旅行期間中，帰国

後を通じてなんら異常を認めなかった健康者 655名の合

計 1，031名である.

ふん便は原則としてグリセリン保存放の入った採便管

に 2'""J 3 g採取して送付されたものであるが，一部はア

ルカリ性ペプトン水に直接採取，送付された.

検査方法 今回の調査においては病原菌としてコレラ

菌，いわゆる non-agglutinableピプリオ〈以下 NAG

ビブりオと略す)，腸炎ピブリオ，赤痢菌，サJレモネラ，

エノレシニア・エンテロコリチカおよび大腸菌の 7菌種を

検査対象とした.

とれら各病原繭の分離同定法は善養寺らわの方法に準

じて行なった.

血清型別 コレラ菌，腸炎ピプリオ，赤痢菌およびサ

ノレモネラの血清型別は市販(東芝化学工業KK製〉の診

断用抗血清を， NAGビプリオおよび大腸菌は自家製の

診断用抗血清を用い，いずれもスライド凝集反応lとより

行なった.なお，サノレモネラのH抗原の決定は自家製の

診断用抗血清を用い試験管法lEより行なった.

*，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
ー*Tokyo Metropulitan Research Laboratory of Public Hei11，th 、 1

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japa'n 
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Table 1. Frequency of Detection of Enteropathogens from Overseas Travellers with 

or without Manifestation of Diarrhea 

No. of No. of No. of V. NAG V.lりJαy7t?hae-siltgefJGSGJ7710・ E.coli Classi五cation stools posltives isolates cholerae vibrio examined く%)
nella 

Diarrhea 146 38(26.0) 45* 9 16 12 5 2 
(at present) 

Diarrhea 230 27(11. 7) 30* 4 20 3 2 
(in the past) 

Healthy 655 26( 4.0) 29* 6 15 7 
subjects 

Total 1， 031 91( 8.8) 104* 2 19 51 16 14 2 

* Two or more organisms of di宜erentspecies or di妊erentserotypes were isolated from an identical 

individual， hence the number of isolates is greater than the number of positives. 

Table 2. lsolation of Enteropathogens from Overseas Travellers : 

Observation by the Countries They Visited 

CountrIes No. of V. 
posltlves choleγae 

Philippines 43 2* 

lndia 6 

Thailand 6 

Hong Kong 3 

lndonesia 3 

8ingapore 3 

8ri Lanka 2 

Korea 1 

Malaysia 

Nepal 1 

Pakistan 

More than 15 
2 countries 

Unknown 5 

NAG 
vibrio E. coli 

Egypt 

Total 91 2 

*=Number of isolates 

大腸菌毒素の検出法 大腸菌の産生する易熱性および

耐熱性エンテロトキシンの検出は Kudohらめの方法に

したがった.

抗生物質感受性試験 日本化学療法学会の標準法的に

準拠して行なった.供試薬剤はストレプトマイシン (8

M)，テトラサイクリン (TC)，クロラムフェニコーJレ

(C P)，カナマイジン (KM)，ナリジキシン酸 (NA)

およびアミノベシジルペニシリン (AB-PC) の6剤

で，試験の結果，各薬剤25f.lg/ml以上の含有培地に発育

V. Pαγαhα8・
悦 olッticus Shigella Salmonellα 

n
v
q
o
t
A

唱

A

噌
・

4

3 

1 

q
u
n
a
-
A
 

7 28 

1 1 

3 

l 1 

1 

l 

2 10 2 4 

1 4 2 

19 

1 

16 2 51 14 

した簡株を耐性とした.

実験成績

病原菌の分離状況 1977年 1月から 12月の 1年間にお

ける検査対象者別の病原菌検出状況を表 lに示した.

ふん使採取時に下痢のあった者では， 146名中38名

(26.0%)，採使時にすでに下痢症状のなかった者でも

230名中27名(11.7%)からなんらかの病原菌が検出さ

れ，また，健康者からも赤痢菌を含め 4.0%と高率に病

原菌が検出された.
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Org.anisms 

Table 3. Species and Serotypes of Enteropathogens Isolated from Overseas Travel1ers 

No. of 
i~~ia~~s Serological types (No. of isolates) 

V. choleγ錦、

biotype eltor・

So-called NAG vibrio 

V.lうarahaemolyticus

Shigella 

Sal，悦 onellα

E. coli 

2 Ogawa(1)， Inaba(1) 

19 02(1)， 03(1)， 05(3)， 08(1)， 013(1)， 024(4)， 026(1)， 034(1)， 044(2)， 

049(1)， 050(1)， UT(1) 

51 01:K 1(5)，01: K38(1)， 01: K56(3)， 01:K58(1)， 01:KUT(2)， 

02: K 3(2)，03: K 5(1)， 03: K33(3)， 03: K54(1)， 04: K 4(3)， 

04: K 8(4)，04: K10(2)，04: Kll(1)， 04: K12(5)， 04: K13(1)， 

04:K55(1)， 04:KUT(1)， 06: K18(1)， 06:K46(1)， 08: K20(1)， 

08:K39(3)， 09:K23(1)， 010:KUT(5)， 011:K51(1)， 

16 S. flexnel・i;1b(2)， 2a(5)， 4a(2)， 5(2)， 6(1)， 

S. sonnei (4) 

14 S. saintpaul (1)， S. stanley (1)， S. tYlりhimurium(1)，Salmonella B(1)， 

S. infantis(4)， S. virchow(1)， S. newport(2)， S. enteritidis(1)， 

S. anatum(2)， S. london(1) 

2 0138: H28(1り， 0148: H28(1 **) 

UT= Untypable. *=Toxigenic E. coli (ST only). **=Toxigenic E. coli (LT +ST). 

Table 4. Antibiotic Resistance of Enteropathogens Isolated from Overseas Travel1ers 

Organisms 
No. of 
isolates 
tested 

No. of 
isolates 
resistant* 

S 

Antibiotic resistance pattern 

S
C
T
 

S
T
P
 

S 
T 

T 

V. choleγαe， 2 。
biotype eltor 

So-cal1ed NAG vibrio 19 

Shigellα 16 14 

S. flexneγi 1b 2 2 

2a 5 5 

4a 2 1 

5 2 1 

6 1 1 

S. sonnei 4 4 

Salmonella 14 3 

E. coli 8 2 

3 

1 

5 5 

。

山

唱

i

噌

i

q
d
 

2 

1 

1 

*=Those to be able to grow on plates containing 25μgjml of an antibiotic. 

Antibiotics used were Streptomycin (S)， Chloramphenicol (C)， Tetracycline (T)， Kanamycin (K)， 

Nalidixic acid (N) and Aminobenzyl-penicillin (P). 

乙れら病原菌陽性者91名から検出された菌種は，当所

において初めて分離されたコレラ閣を含め 6菌種にわた

っていたが，検査対象者が異なってもその検出菌種には

それほど大きな違いは認められなかった.各病原菌別の

陽性者の内訳けでは，腸炎ピプリオが最も多く 51名，つ

いでNAGビプリオ (19名)，赤痢菌(16名)，サJレモネ

ラ(14名〉となっており，コレラ菌は下痢有症者および

採便時すでに下痢のなかった者のそれぞれ 1名から分離

された.また，大腸菌が 2名の下痢有症者から分離され

ているが，乙れらはいずれも既知病原大腸菌に一致しな

い毒素原性大腸菌であった.

なお，各対象者からの病原菌の検出頻度やその検出菌
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種は，年間を通じて平均しており，特に季節的なかたよ

りは認められていない.

つぎに病原菌が検出された91名の旅行先について調査

した結果，表 2fと示すごとく，旅行先が判明した86名の

うち， 1名(エジプト〉を除く 85名はいずれも東南アジ

アであった.東南アジアの国別では，フィリッピンが43

名と最も多く，ついでインド，タイなどとなっており，

2か国以上の旅行者も 15名認められた.

検出菌と旅行固との関係をみると，腸炎ピプリオやN

AGピブリオはフィリッピン旅行者に，赤痢菌はイン

ド，パキスタンなどの旅行者に多い傾向であった.

分離菌株の血清型 各検出病原菌 104株の血清型別の

結果を表 3fζ示した.

2株のコレラ菌はいずれもエノレトーノレ生物型で，その

血清型は 1株が小川型他の 1株は稲葉型であった. NA  

Gピブリオは， 19株中 18株が Sakazakiら6) および

Shimadaら7】の02'""060の血清型に型別され，検出血

清型は024，05など11菌型であった.腸炎ピブリオ 51

株のK血清型は21菌型と多彩であったが，検出歯型には

特にかたよりは認められなかった.なお，下痢有症者か

ら分離された腸炎ビプリオの大部分は神奈川現象陽性株

であった.

赤痢菌ではB群 (S..flexneri)が16株中12株と多く，

本邦ではほとんど検出されない 4a， 5， 6といった血

清型がその約半数を占めた.サノレモネラの14株は，すべ

てA'""E群に属する 9種の血清型に型別されたが，本邦

で高頻度に分離される S.tyρhimuriuJn は 1株と少な

かった.

大腸菌の 2株は，いずれも既知病原大腸菌に属さない

血清型で， 0138: H28の菌株は耐熱性エンテロトキシン

(S T)を， 0148: H28株は易熱性エンテロトキシン

(LT)と耐熱性ヱンテロトキシンの両者を産生する毒

素原性大腸菌であった.

分離菌株の薬剤耐性分離された 104株のうち腸炎ビ

ブリオを除く 53株について薬剤感受性試験を行なった.

その成績は表 4に示すごとくコレラ菌は 2株とも感受性

菌であったが， NAGピプリオ，赤痢菌，サノレモネラお

よび大腸菌にはそれぞれ耐性株が認められた.そのなか

でも特に赤痢菌は16株中14株 (87.5%)と大部分が耐性

菌であり，しかもその約65%は多剤耐性菌であった.

考察

今回の調査で，東京都における海外旅行者下痢症患者

の原因の少なくとも約18%(65名〉は細菌性によること

が確認された.

これら原因の判明した患者問名は， 1名を除いていず

れもフィリッピンなど東南アジアで擢患したもので，そ

れも原因菌はコレラ菌 (2件〉をはじめ赤痢菌(15件)，

腸炎ビプリオ (36件)， NAGビプリオ(13件)，サノレモ

ネラ (7件〉および毒素原性大腸麗 (2件〉と多種にわ

たっていた.また， 65名のなかにはコレラ菌と赤痢菌，

サノレモネラと NAGビブリオなどのように 2菌種が原因

となっているものも認められた.

これまで東南アジアから持ち込まれる下痢痕として

は，コレラが重視されてきたが，今回の成績からみれ

ば，赤痢や腸炎ピブリオなどの腸管系病原菌による下痢

症も，きわめて重要なものであり，コレラと同様，それ

らに対しでも今後十分配慮する必要があろう.

下痢症患者のうち82労は今回原因を明らかにする ζと

ができなかった.ζ の一因としては被検材料の一部に発

病後日時を経過して材料採取が不適当なものがあった乙

とは勿論，乙のほか最近海外下痢症の原因菌として注目

されてきている毒素原性大腸薗8)について，一部の患者

にしか検討できなかったこと， あるいは Mersonらの

がその重要性を報告しているウィノレスや赤痢アメ{パな

と、について全く検査していなかったこともあげちれょ

っ.
つぎに旅行期間あるいは帰国後を通じて何ら症状を呈

さなかった健康者655名について検討した成績では，そ

の26名， 4%から病原菌が検出され，乙の場合もそれら

はいずれも東南アジアに旅行したものであった.特にサ

ノレモネラの保蔚率(1.196)は現在のわが国の約 5倍

の10)，また，赤痢菌の保菌率 (0.155ぢ〉では 150倍以上

の11)高い値を示したととは注目に値する.乙のような事

実は，東南アジアの多くの国においてはこれらの病原菌

が依然，広く浸染しており，旅行者がそれらの感染を受

ける危険性の高いことを物語るものである.

現在，東南アジアには年間 150万余の人々が訪れると

いわれる.もし，今回の赤痢菌やサJレモネラの保菌率が

妥当であるとするならば，毎年，海外から持ちこまれる

赤痢菌保菌者は約2，000名，サノレモネラ保菌者は約15，000

名を数える計算になる.こうした保菌者は患者以上に感

染源として重要な存在であり，今後とれら海外由来の保

菌者を無視した防疫対策はあり得ないといえよう.

結論

東京都における輸入腸管感染症の実態を明らかにする

目的で1977年の 1年間，海外で下痢症に罷患した患者を

中心に合計1，031名について病原菌の検索を行なった.

その結果，海外旅行下痢症患者146名中38名(26.0%)，

下痢症回復患者2;30名中27名 (11.7%)，また，何ら異常

を認めなかった旅行者655名中26名 (4.0%)からそれぞ
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れ病原菌が検出された.

とれら91名からの検出病原菌は，コレラ菌のほか赤痢

菌，腸炎ビプリオ， NAGピプリオ，サJレモネラおよび

毒素原性大腸菌の 6菌種で，下痢症の原国菌として主要

なものは腸炎ビプリオであった.

文献

1)斉藤誠ほか:日感染学誌， 50 (臨時増刊号)， 12， 

1976 

2)岡本亨吉，小寺健一，武田真太郎ほか:日感染学

誌， 52 (臨時増刊号)， 26， 1978 

3)善養寺 浩，坂井千三:腸管系病原閣の検査法，第

2版， 121， 1974，医学書院，東京

4) Kudoh， Y.， H. Zen-Yoji， S. Matsushita， S. Sakai， 

and T. Maruyama: Microbiol. lmmunol.， 21. 

175，1977 

5) MIC測定法改定委員会:Chenwtherapy， 22， 1126， 

1974 

6) Sakazaki， R.， K. Tamura， C.Z. Gomez， and R. 

Sen: Japan.よ Med.Sci. Biol.， 23， 13， 1970 

7) Shimada， T. and R. Sakazaki: Japan.よ j'vfed.

Sci. Biol.， 30， 275， 1977 

8) Gorbach， S. L.， B. H. Kean， D. G. Evans， et 

al.: N. Eng・l.J. Med.， 292， 933， 1975 

9) Merson. M. H.， G. K. Morris， D. A. Sack， et 

al. : N. Engl.よ Med.，294， 1299， 1976 

10)坂井千三，伊藤 武，津野正朗，岡沢久美子，小野

川尊:日感染学誌， 49， 481， 1974 

11)善養寺 浩，太田建爾，田島光三，津野正朗，工藤

泰雄，坂井千三:東京衛研年報， 27-1， 29， 1976 



東京衛研年報 Ann.Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab.. P.H.， 29-1. 6-12， 1978 

黄色ブドウ球菌の増殖とヱンヂ口トキシン (A-E)産生!こ及ぼす壕化ナトリウムの影響

五十嵐英夫*，新道正夫*，山田潜夫*

潮 田 "51.*，寺山 武*，坂井千コ*

Efまectof Sodium Chloride on the Growth of Stαphylococcus 

αureus and on the Production of Their Enterotoxins A個E

HIDEO IGARASHI*， MASAO SHINGAKI*， SUMIO Y AMADA汽 HIROSHIUSHIODA汽

T AKESHI TERA Y AMA * and SENZO SAKAI* 

Effect of the presence of 0~5 to 10% sodium chloride in Brain Heart Infusion broth on the growth of 

Staphylococcus aureus and on their enterotoxins A-E was studied. When toxin producing strains of S. 

aureus were incubated at 35C for 72 hours， it was found that the addition of sodium chloride in a 

concentration of 4% in the medium showed strong inhibition of the production of enterotoxins B and C， 

without a commensurate effect on the growth of the organisms. However， little effect was observed on 

the production of enterotoxins A， D and E in the presence of 4 ;;ぢ ormore sodium chloride in the medium. 

With regard to the effect of sodium chloride on the generation time of the organisms， the presence of 

higher concentrations of sodium chloride in the medium prolonged the generation times considerably. 

However， the cell counts always reached to 108/ml， even in the presence of 105ぢofsodium chloride. 

食品衛生行政関係者の努力にもかかわらず，わが国に

おけるブドウ球菌〈以下プ菌と略〉食中毒事件。は年間

200'"'-'300件発生しているのが現状である.私どもは，食

品に保存料を添加する乙となく wateractivity (以下

Awと略〉や pH，温度を調節する方法で，ブ菌食中毒

の原因物質であるエンテロトキシン(以下 Entと略〉

の産生を抑制することによって，本菌食中毒の発生を予

防することが可能かどうかを，明らかにする目的で研究

を進めている 2)

ζれまで黄色プ菌の増殖とEnt康生に及ぼす種々の因

子の影響に関する研究が多数報告されている3-8) しか

しながら供試されている Ent型は EntBが多く，ブ菌

食中毒発生の多い EntAに関するものが少なく， EntD 

およびEに関してはほとんど報告されていない.その理

由は， Ent検出に使用されている方法がゲ、ノレ内出降反応

のため， その Ent検出感度が 1μg/mlであり， 産生量

の少ない Entについては，濃縮や部分精製などを行な

う必要があり，それらの操作が煩雑かつ長時間を要する

ためであろう.

そ乙で，私どもによって開発された，特異性が高く，

そして 1ng/mlの検出感度を有する逆受身赤血球凝集

反応 (reversedpassive hemagglutination :以下RPHA

と略〉めを用いて，ブ菌の増殖と EntA~E産生に及ぼ

す Awの影響を明らかにする目的で研究を進めてい

る.今回は権化ナトリウム(以下食塩と略〉の影響につ

いて検討した成績を報告する.

材料および方法

使用菌株は Ent~授の各 3 株の計15株である. そのう

ちわけは EntA産生株:100， 1560， 4259; Ent B産生

株:243， 42， 274; Ent C産生株:FRI 361， 108， 251 

; EntD産生株:494， 56， S 92 ; Ent E産生株:FRI 

326， FRI 918， FRI 921である.

使用培地は BrainHeart Infusion broth (以下 BHI

と略:BBL製〉に食塩を加えて，最終濃度 2，4， 6， 

8， 10彪(それぞれ Awは0.97，0.96， 0.95， 0.93， 

0.92)にそれぞれ調製した.対照培地として， BHI (食

塩濃度:O. 5%， Aw : O. 99)を用いた. 乙れらの培地は

中試験管にlOmlずつ分注し， 121C， 15分間誠菌後，実

験に用いた.

Awは水分活性測定器， model 5803 (G. Lufft社，

*東京都立衛生研究所微生物部細商第一研究科 160 東京都新宿底百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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A: Spiral System Marketing， u.S.A.)10)により行な

い，そのときの平板上のコロニー数より算定した.

エンテロトキシンの定量法は，各培養時間後の試料を

Yamadaら9)によって確立された RPHAによって行な

った.しかしながら食塩が，この反応、に影響するので，

各試料の 0.25mlをO.lM炭酸水素アンモニウム溶液で

平衡化した SephadexG圃25カラム (0.7x 7.0 cm)で脱

塩後，凍結乾燥した.との試料を0.25mlの0.05Mリン

西独〉を用いて，滅菌後の各培地を測定した.

培養は各菌株を BHIで， 35C， 18時間培養した後，

遠心により BHIで3回洗浄した菌を最終菌数が 104/ml

になるように，各濃度の食塩を含む BHI ~L接種し， 35 

Cで援護霊培養した.

菌数測定は培養4，8， 12， 18， 24， 48， 72時間の各試

料について，標準寒天と直径9cmマのプラスチックシャ

ーレを用いる Spiralplating法 (Spiralplater model 
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の菌数と Ent産生を Fig.1 ~と示した.菌数は対照培

地でいずれも1010/mlであり，食塩添加量が増加するに

したがってわずかに減少した. 10%食塩加 BHIの菌数

は，各菌株とも 10S.-._..109/mlであり， Ent型による追い

は認められなかった.一方， Ent産生は食塩濃度の増

加lとともなって抑制される. その抑制は Ent型によっ

て異なり， EntB， Cの産生が EntA，D およびEの産

8 

酸緩衝液(pH7.2)に溶解し， Ent定量のため RPHA~C 

供試した.乙の操作による Entの凹収率は，予備実験の

結果，ほぼ 100%であった.

成績

エンテロトキシンA.-._..Eの各型3株の増殖とエンデ口

トキシン産生に及ぼす塩化ナトリウムの影響供試菌株

を各濃度の食塩を含む培地で35C，24時間培養したとき

SτRAI隠 10母
( ENず執}
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Fig. 2. E百ectof Sodium Chloride on Growth and Enterotoxins Production 

of Staphylococcus aureus 
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Strain 100 (Ent A) 

Strafn 243 (Ent B) 

Strain 361 (Ent C) 

Strain 494 (Ent D) 

Strai.n 326 (Ent E) 

0.92 0.93 0.95 O.箆 0.97 0唖99 A輔

Fig.3. E在ectof Sodium Chloride on Generation Times 

of Stα:phylococcus aU1・eus

生よりも，著しく抑制される乙とが明らかになった.乙

の現象はプ菌の菌株差によるものではなく， Ent型に共

通した性状であった.乙れらの理由から，以後のブ菌の

増殖と Ent産生に及ぼす食塩の影響の実験には，各 Ent

の reference株を用いた.

増殖に及ぼす塩化ナトリウムの影響 Fig.2は種々の

食塩濃度の BHIを用いて，各 Ent産生菌の菌数を経

時的に測定したものである.各 Ent型の菌数は食塩濃

度の増加とともに，わずかに減少するととが認められ

た.その中でも，とりわけ， Ent B， CおよびD産生菌

の菌数は，食塩濃度の増加とともに，イ也の菌株に比較し

て減少することが認められた.食塩の添加最と Ent産

生菌の増殖との関係を，さらに詳しく検討するために，

培養後， 4時関と 8時間の間の generationtime (以下

GTと略〉を求めて， GT!乙及ぼす食塩の影響を検討し，

その結果を Fig.3!乙示した.各 Ent産生菌のG Tは，

食塩濃度が 696までは， 30'"'-'40分であり，とれに対し

て，食塩濃度が896になると， GTは長くなり始め，食

塩濃度が10;;ぢのときの， Ent A，...__，E産生菌のGTは，

それぞれ62分， 100分， 140分， 108分， 100分であった.

乙のように， 10%食塩加培地でのプ菌のGTは，対照培

地でのGTと比較すると， 2倍以上も長くなっていると

とが明らかになった.

エンテロトキシン産生に及ぼす塩化ナトリウムの影響
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E百ectof Sodium Chloride on Production of Enterotoxin A-E 

とは，同じ食塩濃度を含む培地で産生される Ent.A産

生量 (1~ 4μg/ml)よりも， Ent B， C の産生量が減

少した.とのように， Ent産生に及ぼす食塩の影響は，

Ent型によって異なり， Ent A， Dおよび Eの産生より

も， Ent B， C産生の方が，その影響をより大きく受け

るζ とが証明された.対照培地で， 4時間培養した後の

各型の Ent産生は， Ent A， C， Dおよび Eは1.""10ng/

mlであった.乙れに対して， Ent Bは4時間培養後(に

検出できず， 8時間後に 4μg/mlの審索が検出された.

対照培地での Ent産生は， 18~24時間で， 各菌株とも

Fig.4. 

Fig.4は食埠濃度の異なる培地での Ent産生を経時

的に示したものである.Ent産生は食塩濃度の増加と

ともに，抑制されるが，その程度は Ent裂によって異

なるととを明らかにした.すなわち，食塩濃度を 2~10

%に増加すると， EntA， DおよびE産生は，それほど

大きい影響を受けないにもかかわらず， Ent BとCの産

生は食塩濃度の増加とともに抑制されるととが認められ

た.対照培地での EntBおよびCの康生量は256μg/ml

であるが，食塩を 8%，10%含む培地で18~72時間培養

したときの産生量は， 0.1~1 月Iml であった. 乙の ζ
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最大となり， それぞれA : 16; B : 256; C : 256 ; D : 

1; E : 1llg/mlであった.さらに 72時間まで培養しで

も，それぞれの Ent量の変化は認められなかった.

培地の pHの経時的変化対照培地の pHは7.30であ

るが， BHIに食塩を 2，4， 6， 8および10%添加したと

きの pHは，それぞれ7.27，7.23， 7.18， 7.15， 7.0と

わずかながら低下した.これらの培地は pHを修正せず

に，それぞれ最終菌数が104/mlになるように， 洗浄菌

を接種後， 35Cで培養した.各 Ent産生菌とも， 12'"'-' 

18時間後に， pHが約 6.0まで低下し，さらに培養を継

続すると， pHは再び上昇し， 72時間培養後の pHは，

いずれの菌株においても8.5""""8.8であった. pHが最低

を示す培養時間のときに， いずれの菌株も Ent産生量

が最大近くに達した.

考察

Scottll
)がプ菌の増殖と Awf乙関する研究を行ない，

発育できる最低の Awを0.86と報告して以来，プ菌の

増殖または毒素産生lζ及ぼす Awの影響に関する報告

が数多くなされているト8) けれども， Ent A または

Ent B に関するものがほとんどで， Ent A~E まで一

貫した研究の報告はない.

そこで私どもは， Entの検出感度が 1ng/mlと高く，

その上，特異性の高い RPHAを用いて， ブ菌の増殖と

Ent産生に及ぼす食塩濃度の影響について検討した.そ

の結果，食塩を添加したためのAwの低下による影響

か，食塩そのものによる影響なのか，結論を得ることが

できなかった.しかしながら，それぞれの食塩濃度を含

む培地の Awを測定しであるので，そのAw値を用い

て，これまで報告されているブ菌の増殖と E財産生に及

ぼす Awの影響を，後述のように比較した.

Trol1er5川は種々の Aw値に調節した培地を用いて，

Ent A およびEntB産生菌の増殖と Ent産生について

検討している.その結果によれば， NZ-アミンおよびグ

リセリンでそれぞれ Awを調節したときの EntB 康生

菌の増殖は， Awの低下にしたがって減少している.そ

のときの毒素産生は， Aw 0.99の対照培地でのみ認めら

れ，それ以下の Aw値の培地では，ほとんど検出できな

かった.ζ のことは，私どもの食塩で調節した培地を用

いて行なった成績と多少異なっていた.EntA産生菌の

増殖は， NZ-アミン，食塩，塩化カリウムで Awを調節

した培地を用いて検討した. その結果， GTfと及ぼす

Awの影響は， 調節斉uの種類によって多少異なってい

た.食塩と塩化カリウムの成績は，ほぼ同様で，私ども

の成績と一致するが， NZ-アミンで調節した方が前2者

よりも， GTfC対して強く影響を与えた.また，食塩を

用いて Awを調節した培地での EntA 産生への影響

は，今回得られた私どもの成績と同様であった.

Ent BやC産生量は対照培地で256p.g/mlであるが，

食塩を 8%，10%に添加した培地での EntBとCの産

生最は， 0.04.......，1p.g/mlと著しく低下した. これに対し

て EntA産生量は， 1.......，4μg/mlであり，対照培地での

Ent A 産生量(16μg/ml) に比べて，それほど大きい

減少ではなかった.ζ のように Awを調節した培地を用

いた Ent産生実験において，食塩による影響は EntB 

やCよりも EntA， D および Eの方が少ない結果であ

った.これらのことは，東京都のブ菌食中毒の成績1)で，

約 70%が EntA または EntA と他の型との複合型

によるものである ζ とと関連があるように考えられる.

しかしながら，食品中でのブ菌の増殖と Ent産生に及ぼ

す食塩の影響が，培地を用いた場合と同様であるかどう

か，今後検討しなければならない研究課題である.

Troller and Stinson8)は EntAとBの各産生株を用

いて， Awを調節した食品中でのブ菌の増殖と Ent産

生に及ぼすAwの影響について検討している.その成績

によると， EntAとEntBの産生量は， Awが0.93(食

塩濃度に換算すると 8%に相当する〉の食品中で，それ

ぞれ 1μg/mlと3μg/mlであった.乙のζ とは， BHIに

食塩を添加した培地を用いた私どもの成績とわずかに異

なっている. その違いは，食品からの Ent検出のため

に，濃縮やイオン交換体によるクロマトを用いるなど，

大変複雑な操作を行なっているので，そのときの回収率

も関係しているように考えられる.

今後，さらに食域以外の Aw調節斉uやグリシンなどの

食品添加物として，許可されている薬品との組合せによ

って，培地または食品の Awを調節し，とれを用いて黄

色ブ菌の増殖と Ent産生の関係を明らかにし， 黄色ブ

菌食中毒の予防対策の一助にしたい.

結論

黄色プ菌の増殖と毒素産生に及ぼす Awの影響を研究

するための手始めとして， 食塩を 2.......，10%に含む BHI

培地を用いて，ブ菌の増殖と Ent産生に及ぼす食塩の

影響を検討した.

Ent A，.......E型産生ブ菌を各型3株ずつ用い， 35C， 

24時間培養した実験の結果，食塩無添加の対照培地での

菌数は， 101O/mlであるが，食塩の添加最の増加ととも

に菌数はわずかに減少し， 10%食塩を含む BHI培地で

の菌数は，各菌株とも約108/mlであった. Ent産生に

及ぼす食塩の影響は， Ent A， DおよびEに比較して，

Ent BおよびCが著しく，菌株の違いよりも， Ent型の

違いによる方が大きいことが示された.
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各 Ent型の reference株を用いて，プ菌の増殖に及ぼ

す食塩の影響を検討した. その結果，食塩濃度が 0.5"-'

6%のときのGTは30"-'40分であるが， 105ぢ食塩添加

BHI培地での EntA~E産生菌の GTは，それぞれ62

分， 100分， 140分， 108分， 100分であった. Ent A~E 

産生に及ぼす食塩の影響を検討した結果，対照培地で24

時間培養後の EntA~E 産生量は，それぞれ 16， 256， 

256， 1， lpg/mlであった.食塩を 8タム 1096合有する

培地で72時間培養後の EntA j室生量は 1"-'4μg/mlで

あった.乙れに対して， Ent B， C， DおよびEの産生量

は0.1"-'1μg/mlであった.とのように EntB と C の

産生が EntA に比較して，食塩によって著しく影響を

受けるととを明らかにした.

BHI培地 (pH7. 3)に食植を添加すると， pHが低下

し， 10%食塩を含有する BHIは pH7.0であり， とれ

らの食塩を含む培地に， Ent産生菌を接種し， 35C， 12 

"-'18時間培養した後の pHは， 6.0まで低下し，培養を

継続すると， pHは再び上昇し， 8.5"-'8.8に達する .ζ

のpH6.0を示す培養時間のとき，いずれの菌株でも En
t

産生が最高値を示した.

〈本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「微生物学

的立場から見た食品の保存と安全性に関する基礎的研

究Jとして実施し，その概要は日本食品衛生学会第35田

学術講演会昭和53年 5且および第39回日本細商学会関東

支部総会昭和53年6月で発表した.) 
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東京都内の中川流域の泥土および淡水魚におけるボツリヌスC型菌の分布

伊藤 武*，斉藤香彦穴稲葉美佐子犬坂井千三*

Demonstration of Type C Clostridium botulinum from Sludges 

and Fresh同WaterFish in the River Nakagawa in Tokyo 

T AKESI-II ITOI-I汽 KAI-IIKOSAITO汽 MISAKOINABA* and SENZO SAKAI* 

A total of 108 sludge samples obtained at 9 sampling stations in the river Nakagawa， 3 stations in the 

river Shin-nakagawa， and 2 in Tokyo Bay was studied for the presence of Clostバdiumbotulinum， both in 

1974 and 1976. At the same time， 79 fresh-water fish caug.ht near the sampling. stations in the river Naka-

gawa were also studied for the presence of the organisms. Of the 52 sludge samples in 1974， 28 (53.8%) 

specimens collected at the stations 1-9 of the river Nakagawa were contaminated by type C C. botulinum. 

It was proved by the demonstration of the type C toxin in the enrichment cultures of the specimens. In 

the same manner， it was also found that 14 (26.9%) of 56 sludge specimens obtained at 11 sampling. 

stations in 1976 were harboring the type C organism. With regard to fresh-water fish， 9 (1 1. 4~ぢ〉

intestinal contents of crucian carp showed positive results. In these investigations， the presence of type C 

organisms in the toxin positive enrichment cultures could be proved by the use of the fluorescent antibody 

technique， although the isolation of the organisms was not successful. 

緒 言

1973年，東京都内の中川流域においてカモなどの野鳥

のボツリヌスC型中毒の発生がみられ，大量の野鳥が鰭

死したわ. その際，著者らは籍死カモの筋胃内容物や発

生地域の河川の泥土から多数のボツリヌスC型菌を検出

しfこ.乙のことは，中川流域の河川泥土はもちろん，そ

の河川!が流入する沿岸海水および海泥もボツリヌスC型

菌に汚染されていることが示唆された.

そこで著者らは，中川流域のボツリヌス菌汚染状況を

正確に把握し，今後における本流域での野鳥のボツリヌ

ス中毒あるいはヒトの本中毒発生の予防の基礎資料とす

るため，野鳥のボツリヌス中毒が発生した約一年後およ

び三年後に，中川河川の泥土および同河川で捕獲した淡

水魚を対象にボツリヌス菌の検索を行なったので報告す

る.

材料および方法

1. 被検材料

1)泥土第 l回の調査は， 1974年 6月12日， Fig.1 

に示す中)11河川 9カ所，隣接の新中)112カ所および東京

湾 2カ所計13カ所の地点を対象にした.第 2回の調査

は， 1976年7月6日，第 1回の調査と同一カ所の地点13

カ所と新中)ll1カ所 (No.14)を対象にし，各採取地点

で各々 2件の泥土を採取した.採取した沼土約200gに同

量の生理食塩液を加えてよくかくはんし，約10分間静置

した後，やや混濁した上層の液を沈降管に移し， 10，000 

rpm30分 (4
0

C)間違心した.その出査を 2mlの生理食

塩液に浮遊させ，被検材料とした.

2) 淡水魚 1974年8月9日，中川で捕獲したフナ74

匹，コイ 4匹およびナマズ 1匹計79匹の淡水魚である.

淡水魚はそれぞれ腸管内容物を無菌的に取り出して，生

理食塩液 2mlを加え，乳剤とし，被検材料とした.

2. ポツリヌス菌の分離・同定

泥土および、淡水魚からのボツリヌス菌検索方法の概要

は Fig.2に示した.

各被検材料は 2分し，一方を60
0

C15分，他方を80
0

C20

分間それぞれ加熱し，直接分離培養と増菌培養を行なっ

た.

誼接分離用培地はCW寒天基礎培地(日水製薬〉に卵

*東京都立衛生研究所微生物部細菌第一研究科 160 東京都新宿区古人町3-24-1

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public I-Iealth 
24-1， I-Iyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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Fig. 1. Site Location for the Collection of Sludge 

Sludg巴

lwdMth08… 
Settle for 10 min. 
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I Centrifuge (8，000G. 30 min) 

Sediment 
Resuspend with 0.85% NaCl 

Heat treatment 
6OC，15min. 80C. 20min. 

Direct で日 tu~e Ehr花市lentcul ture 
CW egg yolk agar ICooked meat medium 
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TEP agar 130C， 5days 

37C. 1-3. days " Cen:tt_i fuge 

'¥.Sediment Supernatant 
'¥. Heat I 

treatment "_L_' Transf巴rtypical colonies ..， '"u.."，..".. Detec~ion 

to cooked meat medium ofbotulina1 
toxin 

Bioch巴mica1test 
Typing of botulinal toxin 

Fig. 2. Scherne for Isolation and Identification of 

C. botulinum frorn Sludge 

黄を10%に加えた卵黄寒天と変法VL培地(日水製薬〉

を用いた;前者の培地にはi各材料を数白金耳量塗抹

し，室温で働く触媒法による嫌気培養を行なった.後者

の培地には，東2)!ζ従って被検材料を10段階希釈し，各

希釈列のO.lrnlずつを本培地に接種し，ガス噴射法嫌気

培養装置(三伸工業〉によって Rolltube法培養を行

なった.

増菌培養は，東の変法クックドミート培地1) に加熱処

理被検材料を約0.5rnlあて接種し， 300C 2日間培養後，

前記の卵黄寒天と変法VL培地で分離培養を行なった.

分離菌株の同定は， Holdernanらめや東2)に従って，

各種の生化学的性状検査および後述する方法でボツリヌ

ス毒素の証明を行なって同定した.

3. ポツリ.5{ス毒素の証明

前述の各被検材料の増菌培養液については， Fig.2に

示すごとく，菌の検出と並行して培養液中のボツリヌス

毒素の証明を行なった.すなわち， 30o
C， 4 r-..-5日培養

後ダその3，OOOrprn 10分間遠心上清をミリポアフィノレタ

ー(孔径0.45μrn)でろ過滅菌し，本ろ液を 15"-'20gの

マウス 2匹の腹腔内にそれぞれ0.5mlあて接種し 5日間

観察した.マウスが発症あるいは死亡した場合は，っその

培養ろ液について，前報1)に従ってボツリヌスA，-...，Fの

各型抗毒素血清による中和試験を実施して毒素型を決定

した.供試したボツリヌス各型抗毒素血清は千葉血清研

究所，近藤 久博士および大阪府立大学阪口玄ニ博士よ

り分与を受けた.

4. 蛍光抗体法によるポツリヌス菌の検出

蛍光抗体法によるボツリヌス菌の証明は，東の変法ク

ックドミート培地に被検材料を接種L，3.0~G.2日間培養

液について，直接法で行なった.すなわち，培養液をス

ライドグラスに塗抹，乾燥し，アセトンで10分間固定.

この標本に標識抗体を 1滴のせ，湿潤箱に入れ，室温で

30分間反応させた.染色標本lζ リン酸緩衝液 (pH7，1) 

を十分にそそいで，反応しなかった標識抗体を除去ん

た.緩衝グリセリン液 (pH9.0)で封入し，千代田製蛍

光顕微鏡 (FM200A)で観察した.

蛍光色素標識抗体は市販 (Wellcom.eReagents Lirnit-

ed)の蛍光色素標識ボツリヌス菌抗体A型， C型， E型

を使用 4した.

成績

1. ~ツリヌス菌に対する蛍光抗体法の特異性

河川の泥土および、淡水魚の腸管内容物からのボツリヌ

ス菌検索の手段として，蛍光抗体の応用に先立ってあら

かじめ市販の蛍光色素標識ボツリヌス菌抗体A型， C型

およびE型の特異性について検討した，

A， C， E各型のボツリヌス菌蛍光抗体とボyリ釆ス f

菌A，B， C， D， E， Fの各型との交差反応の成績を

Table 1 に示した.A型蛍光抗体に対してはA型菌のみ

でなく， B， F型菌にも交差反応があり， c型蛍光抗体
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Fluorescent AntihCldy Reaction oL Some Glostridia Strains 

with Antisera to C. -botulinum 

京、衛 ;f況←束

Table 1. 

No. Qf positive reaction with antiserum 

Type C TypeE 

No: of 
strams 
tested 

Organisin 
Type A 

n
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n
u
n
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ワ
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U
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U
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u
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h
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type D 

type E 

type F 

ハu
n
u
n
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n
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n
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U

ハU
n
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0

0

0

0

0

0

5

0

0

0

 

0

0

2

0

0
、

0

0

0

0

0

1

2

5

2

2

2

5

2

2

一

3

C. subtermi:ηαl 

C.回全ticum

C. s全orogenes

C. sordellii 

C. teta!li 

C. thαuvoei 

C.ηovyi type A 

C. bifermentωlS 

C.αbsonum 

C. peJlriηgens 

には，_C型菌以外にD型菌l乙交差反応がみられた.E型一~ 養液からはC型蛍光抗体で特異的に染色される杯状の菌

蛍光抗体の場合は， E型菌のみに特異的であったイな 体が認められた.

お，蛋白非分解のB型QC株はいずれの蛍光抗体でも陰 ，すなわち，調査した13カ所の泥土のうち中川から採取

性であ勺た.またジボツリヌメ菌類縁菌との交差反応で じた全例 (No.1 ~ No. 9)の泥土よりボツリヌス C型

は， A型蛍光抗体は C.sρordgenes 5株中 2株と，_C 菌の存在が証明された.なお， 中J!Iの No.1の地点、の

型蛍光抗体は C.novyiと交差反応がみられた.しかし 泥土から検出されたボツリヌス菌株の毒素型は宮崎らめ

E型蛍光抗体の場合は，類縁菌との交差反応は全く認め によってD型菌と同定された.

られなかった.なお，供試したボツリヌス菌のうちC型 2) 第 2因調査 (1976年〉

菌を除く 9株は大阪府立大学阪口玄ニ博士，その他ウェ 1976年 7月に第 1問自の調査と同一地点から泥土を採

ノレシュ菌以外の Clostridium属 23菌株は金沢大学西国 取し，ボツリヌス菌の検索を行なった.

尚紀博士より分与を受けた. 被検泥土56件中14件 (25.0~ぢ)の培養液より C型抗毒

2. 泥土からのポツリヌス菌検出 i 素血清によって特異的に中和される毒素が証明されたが

1) 第 1回調査 (1974年) C型菌を分離することはできなかった.

1974年6月に調査した中川，新中]11，東京湾13カ所の C型ボツリヌス毒素が証明された地点は， Table 3に

泥±からのボツリヌネ菌検出状況を Table2に示した. 示すように，中川の 6地点， (Nu.1， 4， 6，....，9)，:新中川

直接培養および増菌培養でボツリヌス菌が検出された 3 地点 (No・ 12""'~4) および東京湾 2 地点(No.' 10，11) 

のは No.1の地点で採取した泥土のみであった. である.

しかし，増菌培養液の上清中からのボγリヌス毒素検 3.μ: 淡水魚の腸管内容物からのポツリヌ-ス菌検出

出成績でほ， ，;，13カ所から採取した泥土5~:件中28件の培養 中川で捕獲したゴナ74匹，コイ 4匹および、ナマズ l匹

上清にマウス致死毒素が認められた.、ボツ，り♂ス抗毒素 計79匹の腸管内容物からのボツリヌス菌検出成績を

血清による中和試験では，乙の28件の培養上清中の毒素 Table 4に示したよ

はC型抗毒素血清によって特異的に中和された. 被検材。料の直接およ:び増爵培養からはボツリヌス菌は

蛍光抗体法では， '_C型ボツリヌス毒素が証明された培 検出されなかったv しかし，_60~C15分加熱処理材料の増
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Distribution of C. botulinum in Sludge from the River Nakagawa at 1974 Table 2. 

No. of confirmed toxic cultures No. of 
C. botulinum 

isolated 

No. of 
Samples 
tested 

Location 
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E
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Distribution of C. botulinum in Sludge from the River Nakagawa at 1976 Table 3. 

No. of con恥medtoxic cultures No.of 
C. botulinum 

isolated 

No. of 
Samples 
tested 

Location 
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菌培養上清79件中 8件， 80
o
C30分加熱処理材料の増菌培

養上清 79件中 2件から、それぞれボツリヌスC型毒素が

証明された.とれらの10件の培養液中にはC型蛍光抗体

で特異的に染色される菌体が確認された.なお， 80
0

C処

理材料でC型毒素が検出された 2件中の l件からは60
0

C

加熱処理でも C型毒素が証明されている.

。

以上の結果より，中川で捕獲した淡水魚79匹中 9匹

(11.496)の増菌培養液からボツリヌスC型毒素が証明

されまた同培養液から蛍光抗体法でC型菌が認められ

た.

。。14 。。。56 Total 

者撰

本邦における土壌中のボツリヌス菌分布については，
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Table 4. lncidence of C. botulinum in the Gastrointestinal Tract of Fresh Water Fish 

from the River Nakagawa in Tokyo 

No. of No. of 
Samples Samples C. botulinum 

tested isolatecl Type A 

Crucian carp 74 。 。
Carp 4 。 。
Catfish 。 。

Total 79 。 。
*/0O / 

中村ら 5)や Kanzawaら6)は北海道全域にわたる調査を

行ない，海岸の砂からは13.19ぢ，内陸の河川や湖沼の泥

土では18.8%からボツリヌスE型菌を証明し，児玉ら7)

は秋田県下の土壌から高率に E型菌を検出している.関

東地方では，小林8)の調査成績によると， 東京， 神奈

川，茨城，埼玉および千葉の各都県の耕・土， }II岸， 海

岸，空地などの土壌からはボツリヌス菌は検出されてい

ない.これまでのと ζ ろ，本邦での土壌中のボツリヌス

汚染は， 山口県や九州地方で本菌が検出された報告りめ

もあるが，北海道や東北地方に濃厚に分布するものと考

えられていた.

ととろが，著者らは1973年にカモなど野鳥のC型ボツ

リヌス中毒発生が認められた中川河川底の泥土につい

て， 1974年と1976年の 2固にかけてボツリヌス菌の分布

調査を行なった結果，中毒発生がみられた地域あるいは

それよりかなり離れた中川下流や上流および隣接の新中

川の泥土から C型菌が証明され，本流域の混土はボツリ

ヌス C型菌芽胞で濃厚に汚染を受けていることが確認さ

れた.1974年の調査では，東京湾海泥2件からはボツリ

ヌス菌が証明されなかったが， 1976年の調査では，ほぼ

同一カ所について調査をしたところ， C型菌の汚染が証

明された.すなわち，東京湾に流入している中川の沼土

がC型菌で汚染されていることから，汚染度は高くない

が，東京湾海泥も本菌汚染を受けていることが明らかと

なった.

ポツリヌス菌の分布調査で注目されることは，河川や

海泥中の本菌汚染と並行して，同地域に生息する魚介類

などが本菌を保菌している乙とである.今回の調査で

も，中川で捕獲した淡水魚の腸管内容物からボツリヌス

C型菌が証明された.

乙れらの ζ とより，中川流域では，カモなど野鳥のボ

ツリヌス中毒の再発生が予測され，第 1回目の調査の約

1カ月後1974年8月22日.......，10月に， 1973年に発生した同

地域でカモのボツリヌス C型中毒の再発生が認められ，

No. of confIrmed toxic cultures 

Type B Type C Type D Type E Type F 

。 9 。 。 。
。 。 。 。 。
。 。 。 。 。
。 9 (11. 4)* 0 。 。

今後とも同様の発生を繰り返す危険性が十分に予測され

る.

本邦におけるボツリヌス菌の分布はとれまでの報告で

はE型菌が主体であって，土壌から C型菌が証明された

のは者著らの今回の報告が最初である. Wardら11) は

メキシコ湾， Mortojudoら12)はインドネシヤ， Carroll 

ら13)はヴェネズェラ， Smithら14)は英国での泥土や魚

介類などから E型菌やA型菌と共にC型菌も証明してお

り， C型菌の分布は，特定な地域にのみ限局して汚染し

ているものではなく，広い地域にわたって分布するもの

と考えられる.なお最近，石川県の湖沼15)や琵琶湖16)か

らも C型菌やD型菌が証明されている.

著者らはカモわやミンク 17)のC型中毒の際には，擢患

動物から C型菌の分離に成功しているが， C型菌は寒天

平板培地上で集落形成が極めて悪いので，各種の被検材

料から C型菌を分離するととは容易でない.今回の調査

でも，増菌培養上清中にC型抗毒素血清によって中和さ

れる毒素が証明されたが， Roll-tube法などの分離培養

を試みても C型菌を分離することができなかった.ボツ

リヌス菌検索の一手段として，蛍光抗体法による方法が

Walkerら18)や Bacillieら19)などによって報告されて

いる.著者らも，本法を応用したところ， C型毒素が証

明された培養液中からは， C型蛍光色素標色抗体で染色

される粁菌が確認できた.C型蛍光色素標色抗体はD型

菌および Clostridiumnovyi ~乙交差反応を示し，特異

性に問題があるが，菌検索が著しく困難なC型窟では培

養液について蛍光抗体法で該菌を確認する方法も推奨で

きるであろう.

結論

東京都内の中川流域では， 1973年にカモなど野鳥がボ

ツリヌス C型中毒で多数賂死した.本流域におけるその

後のボツリヌス菌汚染状況を追跡するため，中毒発生か

ら約 1カ年後の1974年6月と， 1976年7月に中川および

新中川の泥土，東京湾の海泥，および中川河川で捕獲し
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た淡水魚についてボツ干リヌス菌の検索を行なった.

中川 9カ所，新中川 3カ所，東京湾 2カ所計14カ所の

地点の泥土について，ボツリヌス菌の分離，培養液中の

毒素の証明および蛍光抗体法による菌の確認を行なった

結果，中川!の 9カ所で採取した泥土，新中川の 3カ所の

泥二とおよび東京湾で採取した泥土からボツリヌスC型菌

が証明された.

中川で捕獲したフナ74匹，コイ 4限，ナマズ 1匹計79

匹の腸管内容物のうち，フナの腸管内容物 9件(11.496)

からボツリヌス菌が証明された.

謝辞稿を終るに諮り，ボツリヌス抗毒素血清の分与

をうけた千葉血清研究所近藤久博士および抗血清とボ

ツリヌス菌株の分与をうけた大阪府立大学阪口玄二博士

ならびに Clostridium属菌株の分与をうけた金沢大学

西田尚紀博士に深謝する.
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東京都における過去3年間の腸炎ピブリオ食中毒発生状況と

患者分離株の血清型および耐熱性溶由毒産生性

工藤泰雄*，津野正朗汽太田建爾*，松下 秀*，坂井千

Serotype and Production of Heat個Stable(Kanagawa) Hemolysin of Vibrio 

pαrαhαemolyticus Isolated from the Food Poisoning CaseE; 

YASUO KUDOH*， MASAAKI TSUNO*， KENJI OHTA*， SHIGERU MATSUSBITA* 

and SENZO SAKAI* 

During the period from 1975 through 1977， a total of 141 outbreaks of food poisonings due to Vibrio 

parahαemolyticus involving 3，186 patients had occurred in Tokyo. 

Through the results of serological typing made on a total of 1，176 isolates .from these food poisoning 

cases revealed that there was a conspicuous yearly shift of the major prevalent strains. Namely， predo-

minant strains in 1975 were K60 (18.9%) and K13 (16.5;;ぢ)， but in 1976， they were. replaced by K 55 

(16.7%) and K29 (15.196)， and in 1977， more than half of the isolates were typed into K12 (53.4 %). 
It was also found that 1，122 (95.4 %) of the 1，176 isolates from the food poisoning cases produced ι 

heat-stable (Kanagawa) hemolysin， when tested on modified WagatsU1l1a blood agar or by reversed passive 

hemagglutination reaction using sheep red blood cells sensitized with specific immunoglobulin against. the 

toxin.. This . result sti:ongly、supportsour previous findings that the Kanagawa positive strains are pathogenic 

10r humans. 

腸炎ピブリオ食中毒は， 1961年厚生省の食中毒精密統

計に収録され者ようになって以来ζれまで，依然として

わが国で発生する食中毒の首位の座を占め，その発生件

数もほとんど減少をみていないi

との腸炎ピプリオ食中毒の疫学調査~éは，とれまで分

離菌株の0およびK抗原に基づいた凪清型別1)が広く応

用され，また本菌の病原性との関連から最近では神奈川

現象と呼ばれる特定の条件下で溶血現象にあずかる耐熱

性溶血毒の産生性試験2) も併せて行なわれるようになっ

てきている.

著者らも，東京都内に発生した本菌食中毒の疫学調査

の一環とじで，患者分離株を中心に1961年以降血清型別

を， 1963年よりは血清型別と併せで神奈川現象試験を行

ない，とれらが本菌食中毒の診断や疫学の解析にきわめ

て有効な手段を提供するととを報告してきたト7)

本報では，引続き1975年から1977年の 3年間lζ分離さ

れた食中毒患者株の血清型および耐熱性溶血毒産生性に

づいて検討を加えた成績ならびにとの期間における腸炎

ピデリオ食中毒の発生状況の概要広ついて報告する.

材料および方法

供試菌株 1975年かち1977年の 3年聞に東京都内に発

生した集団食中毒事例あるいは散発下痢患者から当研究

所において分離された菌株である.分離菌株は， f検体

から 3"'-'5個の集落について血清型別を行ない，同一血

清型菌だけが検出された場合は 1株とし，いくつかの異

なった血清型菌が認められた場合には血清型を異にする

ごと~<: 1株とした.

なお，分離閣の同定は善養寺ら%のの方法に従勺て行

なった.

血清型別法 K抗原型別は市販(東芝化学工業KK)

のK1....;..K59診断用抗血清を，またO群別は01---:"'011

の市販抗血清をそれぞれ用い，型のごとくスライド上凝

集反応法lとより行なった.新K抗原型である TNK13に

ついては， 1975年に当研究所において腸炎ピブリ才 (0

5， Kut)集間食中毒事例より分離された神奈川現象陽

性株 (T-75-319)より善養寺らのの方法に従つで得だ

* 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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Table 1. Monthly Incidence of Vibrio parahaemolyticus Food Poisoning in Tokyo 

Year 
May June July 

1975 Outbreaks 2 17 

Patients 108 8 169 

1976 Outbreaks 2 

Patients 13 24 

1977 Outbreaks 3 36 
Patients 99 516 

Total Outbreaks 3 4 55 
Patients 121 107 709 

自家製の特異家兎免疫抗血清を用いて行なった.なお，

本血清型は1977年に所ら 10)によって提案された新抗原型

K60と一致する乙とが後日確認された.

耐熱性溶血毒素産生(神奈川現象〉試験 5労ウサギ

赤血球加変法我妻寒天培地を用いて行なった11) また一

部の菌株については，太田ら 12)の方法に従い，菌株の培

養伊液から逆受身血球凝集 (RP託A)反応により耐熱性

溶血毒の直接検出を試みた.との RPHA反応には抗溶

血毒素特異免疫グロプリンで感作した緬羊赤血球を用

い，マイクロタイタ一法で行なった.

結果および考察

腸炎ピブリオ食中毒の発生状況東京都において1975

，....__，1977年の 3年聞に発生した腸炎ビブリオ食中毒の年次

別，月別発生状況を表 1に示した.本菌食中毒の発生を

年次別にみると， 1976年が19事例と少なくなっているが

その他の年はほぼ例年なみであった.また月別でみた場

合，乙れまで報告トりしてきたように発生はおおむね 6

"-'10月にわたっているが， 1975年には 5月および 11月

に，また1976年には 5月にも発生例がみられた.12'"'-' 4 

月にかけてはこれまでの報告と同様本菌による食中毒事

例はまったく認められなかった.

本食中毒の発生規模は， 1966年頃よりそれまでの 1事

件当たり平均40名の患者発生から20名前後の規模へと顕

著な縮少がみられたが，それ以降は今回の調査期間も含

めてほとんど変っていない.

患者由来株の瓦抗原型の年次別推移 1975"-'1977年の

3年聞に分離された腸炎ビブリオ1， 176株のK抗原型に

よる血清型別成績を表 2に示した.年次により若干の差

異はあるが，分離株のうち89.5'"'-'96.0%が既知のK1'"'-'

K59抗原および著者らの新K血清型 TNK13(K60)のい

ずれかに型JJIjされた.出現K抗原型は， 1975年が35型，

1976年が21型，また1977年が31型と多彩であり，これま

Month 
Total 

Aug. Sept. Oct. Nov. 

25 15 3 64 

981 139 249 216 1， 870 

7 9 19 

90 396 523 

5 12 2 58 

51 53 74 793 

37 36 5 141 

1， 122 588 323 216 3， 186 

でと問様，各年次の主要起因菌型に著しい変動が認めら

れた.

1975年の主要起因菌型は，新K血清型の TNK13 

(18.9%)， I{13 (16.5%)， I{15(10.6%)などで， 1974 

年のK5 (13.39ぢ)およびK10(10.6%)から大きく入

れ替っている.また， 1976年には前年ほとんど検出され

なかったK55(16.796)， K29(15. 1%)およびK54(10.8

5ぢ)が主要起因菌型として認められた. 1977年には，主

菌型は前年 0.296にしか検出されていなかったK12にま

た交代し，本菌型は全分離株の実に53.4%と著しく高い

割合を占めた.

乙のように，今回の調査でも腸炎ビブリオ食中毒の大

きな特徴の 1っともいえる主要起因醸の菌型の変動が観

察されたが，その変動傾向にはこれまでの成績からも明

らかなように(表 3)特に定まったものは認められてい

ない.乙うした変動が何に基づくかは現在もなお不明で

あるが，本菌がその生態からみてヒトの環境に常在性が

なく，年毎に新たに海の環境から持ち込まれることが最

も大きな原因になっていると思われる.

なお，今回著者らが新K抗原型とした TNK13は，

1975年に 118株， 1976年に 5株分離されているが，との

血清型はその後の検討により 1977年に所ら10)によって新

K抗原型として提案され，腸炎ピブリオ型別委員会によ

りK60として承認された血清型と完全に同一である ζ と

が確認された(表 4). 

耐熱性溶血毒素産生(神奈川現象〉試験 患者分離株

1， 176株の成績を表5に示した.年次により若干の差は

あるが，これまでの成績と同様，分離株の大部分 (95.4

%)は溶血毒素産生株であった.陰性株は約 5%に認め

られたが，とれらの菌株はいずれも集団食中毒患者の一

部から，原因と推定された同一血清型の溶血毒産生菌と

ともに随伴的に検出されたもので，その血清型も原因菌
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Table 2. Serological Types of Vibrio parahaemolyticus 

Isolates from Food Poisoning Cases in Tokyo 

K 
1975 1976 1977 
No.of No.of No. of type 

isolatesC%) isolatesC%) isolatesCタ(5)

3 7C 1.1) 1C 0.3) 

4 28C 4.5) 3C 0.8) 

5 14C 2.2) 2C 0.5) 

6 4C 0.6) 1C 0.5) 2C 0.5) 

7 15C 2.4) 14C 7.5) 3C 0.8) 

8 lOC 1. 6) 12C 6.5) 7C 1. 9) 

9 4C 0.6) 1C 0.3) 

10 45C 7.2) 7C 3.8) 2C 0.5) 

11 27C 4.3) 5C 2.7) 1( 0.3) 

12 16C 2.6) 1C 0.5) 195(53.4) 

13 103(16.5) 4C 2.2) 

15 66C10.6) 3C 1. 6) 19( 5.2) 

17 3( 0.5) 

18 1C 0.2) 2( 0.5) 

19 3C 0.5) 1C 0.5) 28C 7.7) 

20 2C 0.3) 4C 2.2) 1C 0.3) 

21 8( 1. 3) 1C 0.3) 

22 7( 1.1) 4C 2.2) 6C 1. 6) 

25 1( 0.2) 1( 0.3) 

28 3( 0.5) 1( 0.5) 1C 0.3) 

29 28(15.1) 1( 0.3) 

30 1( 0.2) 

32 1C 0.3) 

33 2C 0.3) 3( 1. 6) 1C 0.3) 

34 2( 0.3) 1( 0.3) 

36 1( 0.2) 

37 3C 0.5) 1( 0.5) 1( 0.3) 

38 2( 0.3) 1( 0.3) 

39 4C 0.6) 1( 0.3) 

41 1( 0.5) 

46 2C 0.5) 

49 2( 0.5) 

51 1( 0.2) 1C 0.3) 

53 1( 0.2) 

54 14( 2.2) 20(10.8) 1C 0.3) 

55 2C 0.3) 31(16.7) 31C 8.5) 

56 19( 3.0) 1( 0.5) 3C 0.8) 

57 45C 7.1) 2( 1.1) 

59 18C 2.9) 

TNK13(K60) 118(18.9) 5( 2.7) 

UT  25( 4.0) 14( 7.5) 42C11.5) 

Total 625(100) 186(100) 365C1oo) 



22 Ann. Rψ. Toん:yoMet，れ Res.Lab.，e.p.H.， ，29-1， 1978 

Year 

1964 

1965 

1966 

1967 

1968 

1969 

1970 

1971 

1972 

1973 

1974 

1975 

1976 

1977. 

Table， 3. 

488 

608 

376 

559 

505 

629 

574 

822 

799 

498 

188 

625 

186 

365 

Yearly Change 'in Mqjo:r， Causative 'K Type Stra泊 sof 

Vibrio pa1てahaemalyticu，sin Fooc;l-Poisoning in Tokyo 

，3rd 

K 3(42.2) K 9(12.7) K 8(12.3) 

K33{41.3) K44(15.3) K46( 8. 2) 

K13(36.2) K33(18.9) . :K 5ぐ9.8)

I¥; 7(46.7) K38(21.6) ， ， K33く8.6)

K38C29.8) K 7(23.0) . Kll( 9. 7) 

K 7(26.2) K29( 8.7) K 12( 8. 1) 

K 7(23.2) K55(13.9) :K16(12.4) 
〆 K 8(24.8) K 4(24.0) . :K56C 9.2) 

K 8(14.5) K15(12.3)" 1):39(9.3) 

K33(30.9) K 12(10. 6) K 7( 9.6) 

K 5(13.3) K10(10.6) K19(10.1) 

K60(18.9) K13(16.5) . :1(15(10.6) 

K55(16.7) K29(15.1) K54(10.8) 

K 12(53.4) K55( 8.5)K1~( 7.7) 

4th 

K13( 7.8) 

K 3( 8.1) 

K18( 3.7) 

K 8( 3.9) 

K 8( 9.1) 

K54( 7.6) 

K54( 9.4) 

Kll( 7.9) 

K12( 9.1) 

K13( 9.4) 

K54( 8.5) 

K10( 7.2) 

K 7( 7.5) 

K 15( 5.2) 

5th 

K5( 7.2) 

K12( 4.9) 

K12( 3.5) 

K‘ 5( 2.3) 

K12( 3.8) 

K44( 5.4) 

K56( 5. 1) 

K:5:4( 5.8) 

K 4( 8.3) 

K5t!( 8.8) 

K12( 8.0) 

K54( 7.2) 

K 8( 6.5) 

K'，，8( 1.9) 

Table '4. Antigenic Analysis of K Antigen， よってLか陽性を示さない株が認められた. 乙のとと

は，陰性株の腸炎起病性を論じるうえにおいてきわめて

重要な J点であり，今後，陰性株が食中毒・の原因と推定さ

れた場合lどは，それが真に陰性株によるもぬであるか否

か，より感度の高い方法による結果に基づいて慎重に決

定されなければならないことを示唆している.

TNK13 and K60， by Slid色 Agglutination

Test 

Antigen 

Kl-59 

TNK13(T-75-319) 

K60(KY-V-8) 

* NT: Not tested 

Kl-59 

NT* 

AntiseruII1 

TNK13 

十件

十件

K60 

時

十十ト

Table 5. Kanagawa Hemolysin Test of 

Vibrio parahaemolyticus from 

Food Poisoning Cases in Tokyo 

Year 

1975 

1976 ' 

1977 

Total 

No. of 
isolates 
tested 

625 

186 

365 

1， 176 

No. of 
posltlves 
(%) 

8) 

173(93.0) 

344(94.2) 

1， 122(95. 4) 

型とは異にするものであった.なお，今回の成績におい

て，太田ら1わがすでに指摘しているように，陽性株のな

かには毒素産生量が少なく，感度の高い RPHA反応に

結論

1975~1977年にかけて東京都内において計 141 件の腸

炎ビプリオ食中毒の発生があった.とれらの食中毒ある

いは散発下痢症患者から分離された1， 176株について血

清型別を行なった結果， 1， 095株 (93.15ぢ〉がK1"'K60

のK抗原型のいずれかに型別された.

主要起因蘭型は， 1975年では， K60 (18.95ぢ〉および

K13 (16.5%) ; 1976年ではK55(16.7%)およびK29

(15.1.%)了;1977年ではK12(53.4%) とfよっており，

とれまで医得られた成績と同様，年次による菌型の入れ

替りが顕著であった.

分離株の耐熱性、溶血毒産生試験の結果では， 1， 176株

中1， 122株 (95.4%)が陽性であり，本溶血毒産生株が

病原株である ζ とを強く支持する結果であった.
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東京都において捕獲・抑留された野犬からのイヌブルセラ菌 CBrucellαcαnis)の分離・同窓

金子誠 二六 梅木 富士 郎* ，村上 一六菊池俊六件

木村久一郎料，村田光明 キネ，高島利辛料

Isolation and Identification of Brucellαcαnis from Stray Dogs in Tokyo 

SEIJI KANEKO汽 FUJIOUMEKI*， HAJIME MURAKAMI*， SHUNROKU KIKUCHI**， 

KYUICHIRO KIMURA**， MITSUAKI MURATA料 andTOSHIYUKI T AKASHIMA料

During the period from November 1976 through November 1977， a total of 462 stray dogs caught in 

Tokyo area was subjected for the isolation of Brucella canis. The specimens subjected for the isolation 

of the organisms were spleen， kidney， lymphnodes of hilus hepar， lymphnodes of pulmonis， mesenteric 

lymphnodes and blood. Consequent1y， it was found that 8 (1. 7%) of 462 dogs had harbored the organisms 

in their organs without showing any clinical symptoms. The organ from which more frequent isolation 

of the organisms was made was spleen， followed by lymphnodes of h日ushepar. Among the 8 reservoir 

of the organisms， 6 were females and rest of the 2 were males. There was no correlation between the 

presence of circulating antibody in the blood and the presence of the organisms in their organs， since 3 

of them had a serum titer of greater than 1 : 320 and the rest of the 5 less than 1: 160. 

緒 -Eヨ
1966年，米国の CannichaeP)は，ピーグノレ犬の繁殖コ

ロニーで流行した死産・流産等を主徴とする疾病の起因

茜として，グラム陰性の短梓菌である Brucellacanis 

を発見報告した.その後，相次いで米国内の主としてど

ーグル犬繁殖コロニーで本菌が分離報告2-4) された.

わが国においては， 1973年，東ら 5)~とより静岡県のピ

ークVレ犬繁殖コロニーで，本菌l乙起因した流産・死産が

報告されるにおよんで，国内においても注目を浴びるよ

うになった.その後，一般の患畜からも本菌が分離島7)

され，広範囲にわたって血清抗体価の調査が行なわれ，

本蔚による汚染がかなり広範囲に潜在的に分布している

のではないかと疑われるようになった.

われわれは，健鹿な在来犬の間にどの程度本菌が分布

しているかを調査するため， 1976年11月より 1977年11月

までの13カ月間に，都内で捕獲，抑留された野犬462頭

の血液，肺門リンパ節，肝門リンパ節， 腸間膜リンパ

節，牌臓実質，および腎臓実質の合計 6種鎖の検体につ

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

いて B.canisの分離を試みた. また，B. canis保菌

犬と抗体価との関係をみるために，抗司B.canis抗体の

出現率についても調査したので併せて報告する.

材料および方法

1 血液および臓器血液は，動物の安楽死処分に先

だって，心臓採血lとより採取したものを用いた.イヌは

処分後，直ちに歯牙による年齢鑑定を行なうと同時に，

雄犬では精巣の腫大の有無を，雌犬では経産・未経産を

記録し，剖検を行なった.菌分離に用いる前記各!臓器は，

滅菌器具を用いて，可能な限り無菌的に採取した.採取

した臓器は，臓器聞の交差汚染を避けるため，直ちにビ

ニーノレ小袋に収納した.

2. 被検血清斜面に固めた血液より分離した血清

は， 30分間非働化したのち，検査を実施するまで-200で

凍結保存した.

3. 分離培地血液または臓器から，寵接菌を分離す

る際に用いるもので， Difco社製の次の組成の粉末

Tryptose寒天平板培地である.すなわち，培地1， OOOml 

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 

料東京都衛生局環境衛生部犬管理事務所
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当り， Bacto・tryptose20g， Bacto・dextrose1 g， 食塩

5 g， Bacto・agar15 gからなるもので，溶解後 pHが7.2

になるように調製されたものである.培地は加温溶解

後， 1210
で15分間高圧滅菌し，内径8.5cmのプラスチッ

ク平板に 15mlずつ分注し放冷凝固させた.

4. ゲル内沈降皮応用抗原 Tryptose寒天平板に B.

cωzis RM-6/66， Q E-13並びに分離菌株を濃厚に塗沫

し， 37
0， 481時間好気的に培養する.平板 1枚につき

1mlの O.125 MPBS， pH 7. 0を準備し， 平仮から掻き

取った菌を濃厚に浮遊させた.乙の濃厚浮遊菌液は，

800
で 2時間加熱後，11， 000 r.p.m. 15分間違心し，可溶

性抗原の抽出を行なった.抗原はこのままゲル内沈降

反応%のに用いた.

5. 沈降反応用ゲル 分離菌株を免疫血清学的に同定

する際用いるもので，その組成は， Bacto-agar (Difco) 

15 g，食塩 50gを蒸留水 1，000mlに溶解したもので，

pH 7. 4~ζ調製した.

6. 家兎免疫血清免疫用抗原は， Tryptose寒天平

板に B.canis Q E-13並び に RM-6/66を濃厚に塗沫

し， 370， 48時間好気的に培養した後， 平板 1枚につき

1 mlの生理食塩水中に濃厚に浮遊させ 800 で 21時間

加熱後， 11， 000 r.p.m. 15分間違心した上清を用いた.

抗原は 4日置きに家兎耳静脈内に注射し，抗-B.cains 

特異抗体が 1: 1280以上を示した11寺に心臓から全採血を

行なった.血液は凝固した後，血清を分離し，56
0 
30分

間非働化し，-200
で保存した.

7. 菌分離血液は，採取後直ちに0.1mlを Tryptose

寒天平板上に滴下し，滅菌コンラージ棒で寒天平板上に

塗沫した.他の 5種類の臓器は，沸とう水中広約 5秒浸

したのち，新鮮割面を作り Tr・yptose寒天平板上に押捺

した.検体を接種した平板は37
0

で 1週間培養し，培養

後48時間以後に出現した疑わしい集落を釣菌した.これ

らの株についてグラム鑑別(劉氏グラム変法)，カタラー

ゼ、テス卜およびオキシダーゼ、テストを実施し，グラム陰

性でカタラーゼおよびオキジダーゼ反応陽性の株を推定

B. canis とした. 乙れらの分離株についてさらに 4

単位の抗-B.canis特異家兎血清を用いたゲノレ内枕降反

応を実施した (Fig.1). 

8. 試験管内凝集反応 B. cmzisの菌凝集抗原は北

里研究所合田朗博士より分与されたQE-13抗原を用い

た.抗体調査に用いた術式は山内ら 10)により報告された

Car・michaelの変法である.被検血清を 1: 20倍から

0.15MPBSで倍数希釈し，等量の抗原を加えた後，520 

で48時間反応させ， 5096以上の凝集を示した最高希釈倍

数の逆数をその血清の抗体価とした.

Fig. 1. Antigenic Identity of the Isolates 

with Pilot Strains of B. canis proved 

by the Micro-ouchterlony Slide Test 

成績

1. 分離株の生化学的性状および血清学的性状 推定

B. canisとした分離株のうち10株について， その生化

学的性状および血清学的性状を B.canis QE-13並び

に B.canis RM-6/66を対象として以下の項目につい

て検査した.すなわち， L-アラニン， L-アスパラギ

ン， Lーグノレタミン酸 L-アノレギニン， L-リジンおよ

びD Lーオノレニチンの酸化， L-アラビノース， Dーキシ

ロース， Dーガラクトース， Dーリボースおよび Dーグノレ

コースの利用の有無，尿素の分解能，硫化水素の産生の

有無，それに25，000倍のチオニンに対する耐性の有無に

ついて検討した.一方，特異的可溶性抗原産生の検討の

ためにゲル内沈降反応を実施した.その結果， Table 1 

に示したように，B. canisと生化学的並びに血清学的

に同定した分離株はすべて B.canis QE-13およびRM

-6/66と同様の性状を示した. 血清学的同定法と生化学

的同定法が完全に一致したので，その他の推定 B.canis 

とした分離株については生化学的性状検査は行なわず，

血清学的性状検査についてのみ実施した.

2. B. cαnis分離状況推定 B.canisとした 37株

のうち 8頭(1.1労〉より分離した 16株が血清学的性状

により B.canisと同定された. Jl早臓から分離した例が

最も多く， 6例あった.肝門リンパ節からは 4例，肺門

リンパ節からは 3例，腸間膜リンパ節からは 2例，腎臓

からは 1例それぞれ分離したが，血液からは l例も分離

できなかった(Table2). 

3. B. cαnis分離陽性犬の剖検所見 B. canis ~C感

染したイヌの臨床症状は，雌では妊娠後期の流産， 死

産，雄では精巣の)腫大あるいは萎縮等の他に，全身のリ

ンパ節の臆大が認められる程度である.今回，B. canis 
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Table 1. Comparison of Biochemical and Serolog.ical Characteristics of the Isolates 

Other than B. canis B. canis Isolittes Pilot Strains 
Characteristics 

Oxydation of: 

L珊Alanine

L-Asparag.ine 

L-Glutamic acid 

L-Arginine 

L-Lysine 

DL-Ornithine 

Utilization of : 

L-Arabinose 

D 

D-Galactose 

D-Ribose 

D-Glucose 

Decomposition of : 

Urease 

HzS Production 

Thionin 

777 

土

十

十

十

764 

土

十

十

+ 

759 

十

十

十

十

755 

十

+ 

十

702 

+ 
+ 

十

766 779-1 779-2 

十

+ 

+ 

+

+

+

 

+ 

+ 

十

十

十

ート

+ 

+ 

十

十

十

ート

744 

+ 

十

十

十

十

寸司

634・

+ 

+ 

+ 

十

十

十

QE帽 13

+ 

十

+ 

十

十

十

Rl¥ι6/66 

+ 

十

+ 

十

+

十

十+ 十十+ 十十十十十十十

Production of Specific 
Soluble Antigen 十十十イー十十十

Summarized Results of B. canis Isolation Table 2. 

Dog Numbers from which Isolation is made 

999 

十

883 

十

+

十

十

878 

十

877 

十

十

十

十

十

779 

十

十

766 

十

744 

十

634 

十Spleen 

Kidney 

Lymphnodes of hilus hepar 

Lymphnodes of hilus pulmonis 

Mesenteric lymphnodes 

Blood 

Organ 

Backg.round of the Dogs from which B. canis was isolated Table 3. 

Antibody Titer 
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を分離した 8頭で剖検に際し異状を認めたものは， No. 

799の肝門リンパ節の若干の腫大， No. 877の肺門リン

パ節，肝門リンパ節並び、lζ牌臓の腫大であった，一方，

j臓器塗沫平板については， No. 877および No.833の

B. canisを分離した各平板には培養48時間を経過した頃

より，多数の嬢小な白濁した集落が出現し，一見して

B. cαnisと思われる集落であった.

B. canisを分離したイヌは，ポインター雑とマノレチ

ーズの 2頭を除き雑種であり， 2頭が雄で 6頭が雌であ

った.また，イヌの推定年齢に関係なく分離され，

1 : 320以上の血清-抗体価を示すイヌが 3頭であった

(Table 3). 

考察および結論

イヌからヒトへの B.canis感染例が， 1969年に米国

で報告されて以来，B. canis感染症が公衆衛生上重要

な問題としてクローズアップされるに至った.

わが国における B.canis感染症の調査研究は，ほと

んどが血清抗体価に関するもので，菌分離などに関する

ものが少ない.これら散見される菌分離報告例は，ほと

んどがイヌ繁殖コロニー内のイヌから分離されたもので

ある.このように閉鎖的環境で飼育されたイヌを対象と

するのみならず，広く野犬や飼いイヌについて B.callis 

感染の実態調査を行なうことは，公衆衛生上是非とも必

要である.そ ζで今回，われわれは，都内全域から捕獲

した野犬を対象に調査したところ， 462頭中 8頭(1.7%) 

から，B. canisを分離した.このことから， 都内の野

犬および飼いイヌがかなり広範囲に B.canisに感染し

ているものと推測される.

本来，イヌのブルセラ症は，血清学的並びに細菌学的

検査を併用して診断されるべきと考えられるが，フィー

ノレドでは一般に血清学的検査成績だけから診断されてい

る.しかし，今回の調査で B.cαnis分離犬8頭のう

ち， 5頭が血清抗体価陰性であったことは，B.cωzis感

染症の診断に血清学的並びに細菌学的検査を併用しなけ

ればならない乙とを示唆するものである.

家畜は，血清学的にブ、ノレセラ症と診断されると直ちに

と殺処分されるが，飼いイヌは，その使用目的から乙の

ような testand slaughter方式が適用できず， そのた

めにイヌ相互またはイヌからヒトへの B.canis伝播が

危慎されている.しかも，B. canis感染症の治療法が

確立されていない現在，被感染犬の早期発見および隔離

に努めて本感染症の蔓延を防止しなければならない.そ

れには，野犬および放浪犬を一掃するかたわら，飼いイ

ヌの定期検診を実施し，問時に予防法並びに治療法を開

発する必要があろう.要は，飼いイヌの適正飼育と健藤

管理乙そが B.canis感染症予防法の最良策であると考

える.

謝辞 B. canis QE-13および RM-6/66を分与された

北里研究所合田朗博士に深謝致します.
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過去4年聞に東京都で捕獲・抑留されたイヌのm-Brucella canis抗体保有状況

金子誠二穴梅木官士郎*，村 k --*，菊池俊六料

木村久一郎料，村田光明付，高島和幸料

lncidence of Anti陣Brucellacanis Antibody on 

Stray Dogs in Tokyo in the Last Four Years 

SE1JI KANEKOぺFUJIOUMEK1*， HAJIME MURAKAM1*， SHUNROKU K1KUCH1**， 

KYU1CH1RO K1MURA料， M1TSU AK1 MURA T A料 'and TOSH1YUK1 T AKASH1MA ** 

During the period from May 1974 through November 1977， a total of 1，530 stray dogs caught in both 

urban and rural area of Tokyo was studied for the incidence of anti-B1'ucella canis ci1'culating antibody. 

Consequently， 42 (2.8%) out of 1，530 st1'ay dogs showed positive 1'esults， having their agglutination titers 

of greater than 1: 320 against B. canis QE・13antigen 01' 1: 400 against B. canis RM・6/66antigen. 1n 

1'egard to the period from May 1974 to March 1975， 2 (1. 3タ(5)of 157; from Ap1'il 1975 to March 1976， 14 

(2.696) of 541; from April 1976 to Ma1'ch 1977， 18 (3.196) of 585; and from April 1977 to November 

1977， 8 (3.2%) of 247 stray dogs showed positive results， 1'espectively. However， no signi五cantdi百e1'ence

was observed on the incidence of anti品 canisantibody by the age and sex groups of the dogs. 

The inc1'easing positive incidence of anti-B. canis antibody was observed year after year. 1t is likely 

that B. canis infection is spreading gradually among the native domestic dogs. 

緒

1962年に米国中西部および南部のビーグノレ犬繁殖コロ

ニーで，妊娠後期の流産・死産等を主徴とするイヌの感

染症が多発し，畜犬業者に多大な経済的損失をもたらし

た. 1966年に至り Cannichaelらわは，これらの症状を

示すイヌより，その超因菌としてグラム陰性の短梓菌で

ある Brucellactlnisを発見報告した.その後相次いで

主としてビーグノレ犬繁殖コロニーで本症の疑いのあるも

のが発生し，本菌の分離が報告2ーのされた.わが閣にお

いても 1973年に東らのが本菌に起因したピーグノレ犬繁殖

コロニーでの流行が静岡県で発生したととを報告した.

乙れを契機に他の地底で館育されているイヌの間にも本

菌による汚染が疑われるようになり，抗体価の調査や，

患畜からの菌分離が報告7)されるようになった.

一方，本菌によると思われるヒトの感染例が米国にお

いて報告8) されるに至り，イヌブ、ノレセラ症は公衆衛生上

の問題として住目されるようになった.

われわれは東京都で飼育されているイヌの間における

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

B. canIsの汚染状況を調査するため都内 23底， 26市，

5~1J， 1i寸の地域で1974年 5月より 1977年11月までの 4

年間に東京都犬管理事務所(以下犬管と略記〉で捕獲・

抑留したイヌ1， 530頭の血清について， 抗-B.canis抗

体の出現率調査を行なったので報告する.

材料および方法

1. 菌凝集抗原 B.canis 凝集抗原は北里研究所

合田朗博士より分与された RM-6/66および QE-13抗原

を用いた.両抗原は使用に際し Colman比色計を用いて

波長420nmで， RM-6/66は O.D.=0.22に， QE-13は

O.D.ニ 0.4になるようにそれぞれの抗原原被を O.15 

MPBS， pH 7: 2で希釈調製した.

2. 被検血清調査の対象としたイヌ血清は，犬管に

4日間抑留されたイヌの心臓から無菌的に採血し，血液

凝間後すみやかに血清分離を行ない，非働化した後，

20
0
に凍結保存した.なお，対象とした1， 530頭のイヌに

ついては，歯牙による年齢の推定，経産・未経産，精巣

の腫大・萎縮の有無等について同時に調査を実施した.

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 

料東京都衛生局環境衛生部犬管理事務所



べての年齢にわたって陽性例がみられた. 1歳齢では

282例中 9例 (3.296)，2歳齢では329例中 7例， 3歳齢

では 308例中 8例 (3.3%)， 4歳齢では 202例中 5例

(2.5%)， 5歳齢では147例中 4例 (2.7%)，6歳齢では

86例中 4例 (4.8%)， 7歳齢では57例中 3例 (5.3%)，

8歳齢では58例中 1例(1.796)， 10歳齢以上では50例中

1例 (2.096)がそれぞれ陽性であった (Table.2). 

2. 各年度別にみた抗-B.canis抗体保有状況抗-

B. canis抗体臨性例を各年度別にみると， 1974年 5月

より 1975年 3月までは 157例中 2例(1.396)， 1975年4

月より 1976年 3月までは 541例中14例 (2.65め， 1976年

4月より 1977年 3月までは 585例中18例 (3.1%)， 1977 

年4月より 1977年11月までは247例中 8例 (3.296)がそ

れぞれ陽性を示し，年々漸増の傾向を示すことがうかが

われた (Table3). 

29 1978 29-1， 干長年研

3. 試験管内凝集反応今回抗体調査に用いた方法

は，山内らのにより報告された Carmichaelの変法であ

る. 1974年 5月より 1975年 3月までは B.caJlis RM-

6/66抗原を用い， 1975年4月より 1977年11月までは β.

canis QE-13抗原を用いた. RM-6/66抗原を用いた場

合は被検血清の 1: 25から， QE-13抗原の場合は 1: 20 

からそれぞれ 0.15MPBSで 2倍段階希釈し， 等量の抗

j京を加えた後， 520
で48時間反応させ5096以上の凝集を

示した最高血清希釈倍数の逆数をその血清の抗体価とし

た.抗-B.canis抗体の陽性限界は， RM-6/66では1: 

400以上， QE-13では1: 320以上とした.

f軒おミ東

検 査成績

1. 抗-B.canis抗体保有状況 イヌ血清1， 530例中

の抗-B.canis抗体の陽性例は42例であり， 陽性率は

考察

東京都で捕獲抑留されたイヌの抗-B.canis抗体の出

現状況を 4年聞にわたって調査したところ， 1， 530頭の

うち42頭 (2.796)が抗体価陽性を示し，B. canis感染

既応歴が疑われた.また，抗体調査と同時に行なった菌

2.8%であった.これら陽性例を性別にながめると， 1: 

320および 1: 400のもの雄13例(1.6%)， 雌12例 (1.7

%)， 1: 640および 1: 800のもの雄6例 (0.896)，雌5

例 (0.7労)， 1: 1280以上および 1: 1600以上のもの雄

2例 (0.3%)，雌4例 (0.6%)であった (Table1). 

一方，陽性例を年齢別にながめると 9歳齢を除くす

Incidence of Anti-B. canis Antibody in Sera of Stray Dogs Classi五edby Their Sex Table 1. 

Anti-β canis Antibody Detected 

1 : 1600 

1 : 1280 

1 : 800 

1 : 640 

1 : 400 

1 : 320 

1 : 200 

1 : 160 

1 : 100 

1 : 80 

三三1: 50 

話1: 40 

RM-6/66 

QE-13 

No. of Tested Sex 

2 

4 

6 

5 

13 

12 

48 

30 

113 

77 

623 

597 

805 

725 

Male 

Female 

6 11 25 78 190 1， 220 1， 530 Total 

lncidence of Anti-B. canis Antibody in Sera of Stray Dogs Classi五edby Their Age Table 2. 

Anti-B. canis Antibody Detected 

1 : 1600 

1 : 1280 

1 : 800 

1 : 640 

1 : 400 

1 : 320 
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Table 3. Yearly lncidence of Anti-B. canis Antibody in Sera' of Stray Dogs 

Period No. of RM-6/66 豆1: 50 

Tested QE-13 三三1: 40 

May '74-March '75 157 142 

April '75-March '76 541 452 

April '76-March '77 585 479 

April '77-Nov. '77 247 147 

Total 1， 530 1， 220 

分離成績10) (1976年11月より 1977年11月まで実施し，菌

保有率は1.7 %)であったとを考えあわすと，すでに都

内で飼育されているイヌの間に B.canis感染が成立し

ているものと思われる.一方， 1974年5月からの抗-B.

canis抗体出現率の年度別推移を追ってみると，乙の 4

年間に徐々にではあるが B.canis感染が進行している

と思われる.

過去犬管においてー疾病が抑留期間中に集団発生した

事例は一件も認められなかったが，抑留犬からの B.

canis分離，並びに特異抗体を保有しているイヌが認め

られたことから， 4日間の抑留期間とはいえ，イヌ同士

の接触感染を最小限に留めることが急務の課題であろ

う.しかしながら B.canisに感染したイヌの臨床症状

は体表リンパ節の軽度の腫脹の他に，雌では妊娠後期の

流産・死産，雄では精巣の腫大・萎縮を示す程度であり，

犬管で捕獲・抑留されたイヌからブノレセラ感染犬を臨床

的に発見隔離するのは極めて困難な作業といえよう.

わが国で過去問題となったプJレセラ症，特に牛のブJレ

セラ症は，擢患牛に直接接する獣医師や畜産農家の人々

に感染をおよぼす特殊な職業病的性質が強く，一般の人

々が感染するのは，殺菌不足の牛乳を飲用に供すること

により生じた.ところが，イヌブノレセラ症は保菌動物が

愛玩用のイヌであり， ヒトに感染しでも軽い症状しか示

さないという点が他のブルセラ症とは異なるところであ

る.家庭愛玩犬から飼い主に感染し， ヒトおよびイヌの

血液から B.canisが分離されたという米国での報告

例8，11)は， ヒトに対して，発熱，悪感，体重の若干の減

少をもたらすのであるが，テトラサイクリンやアンピシ

リシ等の投与により間もなく快方に向かったと報告され

ている.しかしながらイヌブノレセラ症がイヌからヒトへ

感染する乙とが証明されている現在， ヒトに対して軽度

の症状しか示さないからという理由で軽視することはで

きない.

近年，住宅環境の悪化に伴ない，室内で飼育できる小

Anti-B. canis Antibody Detected 

1 : 100 1 : 200 1 : 400 1 : 800 1 : 1600 

1 : 80 1 : 160 1 : 320 1 : 640 1 : 1280 

11 2 2 

56 19 8 4 2 

56 32 15 2 1 

67 25 2 3 3 

190 78 25 11 6 

型愛玩犬が多く飼われるようになり， ヒトとイヌの生活

の境界が暖昧になりつつある.このような今日的状況を

考え合わすと，イヌからヒトへの B.canis感染は今後

も充分考えられる乙とである.ヒトとイヌとの交流の過

誤よりヒトの B.canis感染を防止するため， イヌフソレ

セラ症の診断法を確立すると共に，飼い主に対して注意

を促すべきであろう.

謝辞 本調査の菌凝集抗原を提供してくれた北里研究

所合田朗博士に深謝致します.
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しょう紅熱患者の ImmuneResponse (特にレンサ球菌菌体抗原を中心にして〉

加納亮子ヘ飯村 達料

Immune Response of Scarlet Fever Patients (Study of Anti樋StreptococcalAntibody) 

T AKAKO KANOH* and T A TSU IIMURA料

A群レンサ球菌の上気道感染を基盤として発症するし

よう紅熱は， ζれが産生する外毒素により惹起されるも

のと考えられているが，本症が主に小児に多発すると乙

ろから，との病像の進展，続発症の出現には免疫系の分

化発達の未熟性が考慶されている.

われわれは，先にしよう紅熱患者40例の病週を追って

経時的に採取した121例の血清中の IgA，IgM， IgG， IgE 

儲および ASO価を測定し，本症患者の免疫応答性に関

して検討した所，同年齢群の正常備より著明に高い IgE

値を示す 6名 (15%)の患者を見出し，乙の IgE値は，

病状の進展，寛f!J.平に従ってその値を変動して行くことを

報告したり.

レンサ球菌菌体成分に対する IgE抗体の産生に関し

ては，大国らがマウス，ラットを用いて証明し，さらに

レンサ球菌細胞壁 peptidoglycan(PG)が IgM，IgGク

ラスの抗体産生にアジュパント活性を示すばかりでな

く， IgE抗体康生に対しても同様の活性を有する乙とを

明らかにした2，3)• 

われわれは，しょう紅熱患者におけるレンサ球菌感染

と IgEとの関連を明らかにする目的で， 高 IgE値を

示した 6名の血清を用い， レンサ球菌細胞壁由来のたん

白抗原を使用し radioallergosorbent(RAST) 法にて

本抗原に対し特異的抗体が存在するか否かを検討し，併

せて，菌体外代謝産物の lつである nicotinamideade-

月入院)， B; 6歳男子 (1975年11月入院)， C; 6歳女子

(1976年 2月入院)， D; 6歳女子(1975年11月入院)， E; 

11歳男子 (1975年10月入院)， F; 11歳女子(1975年11月

入院〉で，各々血清は入院時，退院時(発症後3週間)，

発症 1カ月後， 3カ月後の 4回に豆り採取し，乙れら血

清は本研究所血清収集保存管理室に使用直前まで凍結保

存(-70C)された.その他 1975'"'-'1976年の聞に都立豊

島病院に入院した40名のしょう紅熱患者血清と， 日本医

大病院より分与された急性糸球体腎炎，気管支l情息患者

ならびに新生児血清も用いた.

2. レンサ球菌PG分画 日本医科大学，大国博士よ

り恵与されたものである.本分聞はA群レンサ球菌 (12

型)を型の如く培養後， brown cell homogenizer に

て菌体を破壊後，細胞壁分画を得，これを DNAase，

RNAaseならびに pronase で処理後， Fullerの hot

formamid法にて 3回抽出をくり返し， 得られた不溶性

残誼を PG分間としたもので，使用にあたり20KC，20 

分間の超音波処理を行ない可溶化した.

3. レンサ球菌細胞援由来たん白抗原 A群レンサ球

菌(12型0170株〉細胞控より抽出した抗原物質は， PG  

分画と同様に大国博士より;恵与されたものである.本抗

原は細胞壁分画をDNAase，RNAaseで処理後， Lan-

cefieldの方法に従い加熱塩酸抽出を行ない， さらに，

飽和硫安33-60%で得られた洗澱物を精製水で溶解後，

nine dinucleosidase (NADase)抗体， PGに対する抗 透析し，凍結乾燥して作成されたものである.

体， ならひび、iにζダニ， ハウスタダ引スト抗原lに乙対する IgE抗 4. Ra吋di拘oa叫ller昭go倒80町rb恥en凶1此tt白es叫t 測定は Joha国an凶l凶ss叩on1 

体の測定を Familystudyをも含めて検討討.し，興味ある ら4め〉の方法iに乙準拠して行なつた.すなわち， Br幽白.心N で

成績を得たので報告する. 活性化された Sepharose4B (Pharmacia Fine Chemト

材料と方法 cals製〉にレンサ球菌菌体成分を couplingさせて不

1. 被検血清主に高 IgE値を示した 6名のしょう 法化し，乙れと患者血清を反応させ， さらに 1251標識

紅熱患者血清で，その内訳は， A; 6歳男子(1975年12 IgE抗血清(塩野義製薬製〉と反応させて特異的 IgE

*東京都立衛生研究所微生物部細蘭第二研究科 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 

料東京都立豊島病院
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抗体量を測定する.

すなわち，活性化 Sepharose4 B 5gを 50mlの10-3

MHClで膨潤炉過し，ついで洗浄後，乙れに抗原 25

mgを0.1M NaHC03， 0.5 M NaClの 100ml に溶解

したものを加え，室温で24時間，垂直回転装置を使用し

て反応させ，続いて抗原結合 Sepharose4Bを遠心し，

0.15M炭酸援街液 (pH8.4)を用いて 3[8]洗浄をくり返

した.結合物はさらに， O. 05 M s-ethanolamin， O. 1 M 

NaHC03 50ml に懸濁， 室温で振とうしつつ 24時間反

応させた後， 0.1M 酢酸緩衝液 (pH4.0)と0.5M炭

酸緩衝液 (pH8.4)を用いて交互に 3回ずつ洗浄し，

沈誼は， 0.1 M 燐酸緩衝液 (pH7.4) 150mlに Tween

20を0.196，ヒト血清 (HSA)を0.396になるように加え

た液1oom1に浮遊させた.最終的に乙の浮遊放の抗原濃

度は 50mg/mlである.

測定方法は，抗原結合 Sepharose4B液 0.5mlをプ

ラスチックチューブにとり，血清 50/11を混合，垂直振

とう回転装置を用い 24時間，室温で反応させ， 1% 

Tween 20加 0.15M 食塩水で 3000rpm6分間， 4回

洗浄した.tお澱物に1251_抗 19E抗血清 50μ1 (約46000

cpm)を加え，同じく室温で24時間，垂直回転をした.

反応後，同一緩衝液，間一回転数で 4回遠心洗浄し，沈

澱物より上 3mmまで洗浄液を吸引除去，沈澱物の放射

能を auto-r-counterで 5分間計測した.なお，同一j血

清を 2検体として測定し，測定値はその平均値を使用，

125 1標識 19E抗血清 50(11の総 count数に対する検体

の count数の100分率をもって特異的 19E抗体価とし

た.

本方法の基礎的検討ーとしては i) Sepharose 4Bと抗

原の coupling時間について検討した. coupling r時間

は， couplingした抗原のたん白濃度を， 上清中lζ未結

合で残存する抗原たん白の吸光度測定から推定して上清

たん白濃度の平衡到達時間を採用した. ii) 125 1-1g E抗

血清の作用fJ寺聞については，経時的に結合生成物の

countを測定して定め， iii)未反応 1251-1gE抗血清の

除去は，洗浄上清の count数から洗浄回転数， 回数を

検討して洗浄効果を判定した.対照には，新生児血清，

糸球体腎炎患者血清，日出患患者血清を用い被検血清と同

時測定を実施した.

ダニ (Dermαtophαgoidesflαrinαe)，ハウスダスト

(Greer Lαbs)に対する特異的 Ig'E抗体のjJl.lJ定は，キ

ット (RASTシオノギ⑮〉添付の使用書に準じて行な

った.すなわち， Solid phaseは，抗原を couplingし

た paperdiscを用い， この paperdisc tζ 被検血清

50μJを加えて振とうしつつ，室温で24時間反応させた.

反応、後，血清を吸引して除き， 0.1労 Tween20を含ん

だ緩衝液により disc洗浄を 3固くり返し 1251標識

19E抗血清 50μJを加えて，同じく J辰とうしつつ24時間

反応させた.未反応の 1251-IgE抗血清は上記の Tween

20で 3n~1洗浄して除去し paper disc tζ結合した 1251 

の放射能を r-counterで測定した. 結果の判定は，各

，々 cluplicateで行なった平均 count数を対照血清の

count数に比較し，添付の判定表に基づいて検体の IgE

抗体量を 0--4の scoretζ分類を行なった.

5. Streptococcal NADase Hoechst社製の AN

ADase測定用キット⑧を使用した. 当キットは，わが

国において市販されていないが，当キットの測定法検討

のため入手したものである.

6. 抗 PG抗体の測定 ホノレマリン間定タンニン酸

処理感作赤血球凝集反応を以って行なった.すなわち，

1.5%ホルマリン回定ヒツジ赤血球(富士臓器製薬株式

会社製〉に 1: 4000濃度のタンニン酸液 (1/15M燐酸緩

衝液 pH6.4)を加え， 37Cで20分間反応させてこれに

可溶化した. PG分間 100/1g/ml (1/15M燐酸緩衝液

pH 6.4)の濃度のものを視和し， 37Cで40分間反応さ

せ，遠心後， 200倍希釈の正常ウサギ血清(NRS)で洗浄

し，最終的に1.596由球浮遊放になるように200倍希釈の

NRSで調整した.被検血清は， O. 15M食塩水を用いて4

倍に希釈し， 56Cで 30分間非働化した後， 37Cで 2時

間，ホルマリン処理血球で吸収操作を行なって遠心し，そ

の上清を被検血清として供試した. PG分画抗体価の測

定方法は， u型 micI叫 iter用 trayの全穴に NRSの

希釈液 25μJを滴下し， 乙れに被検血清 25μJを使用し

て所定の如く連続 2倍血清希釈を行なう.血清希釈後，

25μfのホルマリン国定タンニン酸処理PG感作ヒツジ赤

血球を滴下して良く振とうし，室温で一夜放置，凝集像、か

ら抗体価を測定した.抗体価は，凝集で判定した血清希

釈の最高濃度の逆数をもって表示し，対照には未感作ホ

ノレマリン固定タンニン酸処理ヒツジ赤血球液を用いた.

7. Streptococcal NADase抗体価測定基本的に

は kitに添付されている測定方法に準じたが，被検血清

の微量化を計って，以下のように行なった.

被検血清 50/1lに200μJのO.15M食塩水を加えた 5倍

希釈血清と被検由清 10p11ζ290μJの 0.15M食塩水を加

えた30倍希釈血清を作成し，各々，その 100μJを使用し

て，連続 2倍希釈し， 240倍までの希釈血清を調製し

た.次に， 5倍希釈液と30倍希釈液から各々 50μl，100μJ 

を除き，以後の操作を，各希釈液について，表 11と従っ

て実施した.対照には， NADaseおよび血清の代りに

キット中の buffer-I波を用い，被検血清と同時測定を
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Table 1. Proceclure for Anti-NADase Estimation 

Tube No. 2 3 4 5 6 7 8 

Dilution 1 : 20 1 : 30 1 : 40 1 : 60 1 : 80 1 : 120 1 : 160 1 : 240 

Serum O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 ml 

Dilution buffer 1.0 1.0 1.0 1.0 1.0 1.0 1.0 1.0 ml 

solution-l 

NADase O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 

3.0 min. in a water bath at 37C 

NAD+ O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 O. 1 0.1 0.1 O. 1 ml 

at 30 sec. intervaIs. 

7.5 min. in a water bath at 37C (each tube must be incubatecl 

for exactly 7.5 minutes. Stopwatch!) 

Appr. 3 min. in a water bath at 60・70C(to halt reaction) 

ADH 0.01 0.01 0.01 0.01 0.01 0.01 0.01 0.01 ml 

Bu妊ersolution-2 2.0 2.0 2.0 2.0 2.0 2. 0 2.0 2. 0 ml 

after 10 min. at room temperature measure extinction in the 

photometer at 366nm using 1 cm glass cuvettes 

Anti-NADase 

units per ml at an 

extinction of O. 25 50 75 100 
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Fig. 1. Time Course of Anti-pepticloglycan 

Fraction Antibocly in 40 Scarlet Fever 

Cases 

行なってそれぞれの366nmにおける ODが ~O. 5，話O.1 

である乙とを確認した.

8. Family study 昨年度に調査報告した40人のし

150 A
u
 

n
u
 

no 
200 300 400 

ょう紅熱患者，およびその家族を対象にして，アレノレギー

に関する設問を中心としたハガキによるアンケート調査

を実施した.その内容は， i)入院mHζ蔚桃腺炎で発熱し

たことがありますか. ii)かぜをひき易いですか. iii) 

予防注射によって発熱や発疹の経験がありますか. iv) 

牛乳，魚，その他の食物によって発熱，発疹，下痢を経

験したととがありますか. (原因食は何ですか.) v)薬

を飲んで発疹の経験はありますか.vi) ill院後，病気に

躍りましたか. vii)薬を塗ったり，はったりすると，

かぶれ易いですか. viii)皮膚病になり易いですか. の

各項目で患者および家族の回答を求めた.さらに入院時

の問診表より既往歴および治療期間中の臨床検査成績を

調査し， IgEとの関連性を検討した.

成績

1. PG抗体価 6名の被検凪清を含む計40名のしよ

う紅熱患者血清中の PG抗体価の成績を|玄IUと示した.

しょう紅熱患者の PG抗体制Jiはく 1 8より 1: 4096 

までの広い分布を示したが，これを発症!時に見ると 1

32以ドが全体の80タムとの内70労は 1: 8-1 : 16以下で

1 : 64以上は， 1: 64が 3名， 128， 512， 2048が l名ずつ

であった.この結果から，発症i時の PG抗体価は概して

い 32以下で占められるものと思われた. (同年齢群健康

人平均抗体価 32.5(15名))
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Table 2. Results of the Tests on High IgE Cases 

Anti- Anti- Anti-

case age time IgA IgM IgG IgE ASO PG* NADase IgE RAST-I料 RAST-II*** 

mgjdl Ujml Todd 1jtiter Ujml cpm % ノ cpm cpm 

umts 

192 196 1300 1300 く12 く50 600 1. 4 14000 6500 

A 6 2 206 223 1069 940 く12 64 く50 600 1. 4 14000 4200 

3 182 165 1270 430 く12 128 く50 600 1. 4 9500 4900 

4 180 221 1270 40 く12 64 く50 5300 2500 

1 94 158 840 470 12 256 く50 700 1. 5 400 400 

B 6 2 146 213 1080 430 625 256 く50 600 1. 4 

3 138 342 1200 400 625 256 く50 900 1. 9 

4 146 233 1150 290 833 256 く50 800 1. 8 

l 200 392 2230 800 く12 8 く50 800 1. 8 600 500 

C 6 2 228 486 2177 620 く12 64 く50 700 1. 5 

3 164 370 1780 500 く12 64 く50 700 1. 5 

1 116 180 990 800 250 256 く50 800 1. 8 17000 6300 

D 6 2 116 202 1050 960 625 1024 く50 600 1. 4 15000 4400 

3 94 177 1050 630 333 2048 く50 600 1. 4 15000 3900 

165 102 1450 740 333 128 く50 700 1. 5 1100 540 

E 9 2 232 87 1750 500 833 64 く50 600 1. 4 600 

3 195 87 1730 350 833 128 く50 600 1. 4 500 

4 178 125 1430 390 833 64 く50 600 1. 4 700 

1 158 122 1060 400 333 1128 く50 700 1. 5 600 500 

F 11 2 204 130 1350 70 333 8 く50 600 1. 4 300 

3 184 141 1060 270 625 128 く50 600 1. 4 

4 108 140 1230 230 625 128 く50 700 1. 5 

* Anti-peptidoglycan fraction antibody ** Dermatophagoides antigen *** Greer labs antigen 

退院時の PG抗体価は， 1: 32以下が全体の70%，1: 抗体価表 3に6名の患者と新生児，時息患者，糸球体

64以上は， 64が3名， 128以上が 5名であって抗体価の 腎炎患者および多項目測定用ヒト RIA標準血清NMS-1

分布において上昇傾向が見られた. (nuclear medical systems， Inc. U.S.A.)のレンサ球

発症後 1カ月のPG抗体価は， 1: 32以下が全体の 42 菌細胞壁由来たん白抗原に対する特異的 IgE抗体価の実

%， 1: 64以上は58%と両抗体価の分布率が逆転して，明 測値，ならびに，添加した 1251標識 IgE抗血清の総

確な PG抗体価の上昇傾向が認められた. count数に対する結合 count数の百分率を示した.

6名の PG抗体価は表 2から明らかなように測定期間 作成した抗原 Sepharose4B結合物と 125I-IgE抗血清

中1: 32以下はわずか 2血清のみでい 64以上は実に91 のみの平均 count数は800cpm，取り込んだ 125I-IgE血

%，さらに 128以上では62%がこの値に相当し，この結 清の百分率は 1.6%で，対照に使用した新生児および

果から 6名には， PG抗体産生の増強していることが示 NMS-1の上記各値は，同一測定値で 400cpm，0.9%が

唆された. 計測された. 6名の各測定期間の測定値は， 多くが 600

PG抗体価の持続性は， 40名および 6名のしょう紅熱 cpm 1. 45ぢ，最高値でも 900cpm1.9 %で測定期間中，測

患者の測定値が測定期間中，明確な抗体価減少傾向を示 定値に変動も認められなかった.これに対して端息患者

さないので，少なくとも発症後， 3-4カ月は持続性を の2名は，各々 1300cpm，2. 8%， 1100cpm， 2. 3弘糸

保持するものと思われた. 球体腎炎患者 2000cpm，4. 4%が計測され， 6名のしょ

2. レンサ球菌細胞壁由来たん自抗原の特異的 IgE う紅熱患者の約 2-3倍の高値を示した.なお，抗原濃
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Table 3. Specific IgE Antibody Levels of Streptococcal 

hιProtein Fraction 

case trme Anti-IgE (cpm) 96 ノ

600 1.4 

600 1.4 

600 1.4 

700 1.5 

600 1.4 

900 1.9 

800 1.8 

800 1.8 

700 1.5 

700 1.5 

800 1.8 

600 1.4 

600 1.4 

700 1.5 

600 1.4 

600 1.4 

600 1.4 

700 1.5 

600 1.4 

600 1.4 

700 1.5 

1300 2.8 

1100 2. 3 

2000 4.4 

400 0.9 

400 0.9 

Scarlet fever A 

q
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A
4
A

唱
i

q

h

n

o

λ

H

t

B
 

C 

2 

3 

D 

2 

3 

E 

2

3

4

 
F 

。白円。
A
吐

Asthma (non-atopic) 

( atopic) 

G lomerulonephri tis 

Newborn 

NMS-1 (nuclear medical systems-1) 

度を約 2倍にした Sepharose4Bを用いて同一血清につ

いて計測したが，上記の測定値とあまり変動がなく，今

回の測定では，抗原量による特異的 IgE抗体価の測定

値変動はないものと考えられた.

3. Streptococcal NADase抗体価 6名の NAD-

ase抗体価測定は，先ず， 20倍希釈液のみを用いた

screeningを実施して測定値を求めた. その結果，全血

清の吸光度は0.25以下を示したので，表 1の基準に従っ

て NADase抗体価は全例 50unit以下と判定した.

4. RAST fi産表 2~と， 6名のダニ，ハウスダスト

抗原に対する特異的 IgE抗体価 (RAST値〉を示し

た.今回の RAST測定における判定基準は，使用した

対照血清A値が14549cpm，B値， 6567cpm， C値， 1511 

cpm， D値， 1019cpmを示したので， RASTの判定基準

l乙準じて， 14549cpm以上を highlypositive， 14549-

6567cpmを strongpositive， 6567-1151cpmを clear

positive， 1157-1019cpmを borderline，1019cpm以

下を negativeと 4score に分類した.

6名の患者の RAST値を上記に準じて判定すると，

患者Aは，ダニ抗原に対し発症時，退院時共に強陽性

IgE抗体価を示し，発症後 1カ月， および 3カ月後に

杢っても陽性の IgE抗体を保有していた. ハウスダス

ト抗原に対しても同様で，発症後 3カ月まで陽性の IgE

抗体が認められた.患者Dにおいては， 患者Aと同様

に，ダニ， ハウスダスト抗原に対して強陽性， 陽性の

IgE抗体を保有していたが，患者Aと比較して，測定期

間中の変動に差が認められなかった.

経時的変動について血清 IgE値とダニ，ハウスダスト
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抗原の IgE抗体1ll1iを対比すると， 前記患者A，D にお

いても，また，ダニ抗u去に対し borc1erlineを示した忠

者Eでも，両者の経11寺的変化は並行して減衰傾向が認め

られた.未測定血清は，小児採Jf且のため採血量は少なく

多項目検査には血清量が不足して，測定不能であり，経

11寺的変化は不明であるが，いずれも，発症!時雨抗原に対

して IgE抗体1iRiは陰性を示したので， 未測定の IgE

抗体価も陰性の成績を与えるものと推定した.

IgE抗体産生にアジュパント活性を有する PGとの関

連を推測するために， PG抗体価と RAST値を対比す

ると，全体にばらつき，一定の傾向はみられなかった.

しかし， 患者Dには異常に高い PG抗体価と IgE抗体

価が見られ，閥抗体の変動から両者の関係はかならずし

も否定できないように思われた.

5. Family study成績 40名のアンケート調査で27

名の回答が寄せられた.その結果，入院前に屑桃膜炎で

発熱を有した患者は4496，同じく両親は115ぢ，風邪に催

患し易い患者， 4196，両親1196，予防注射H寺の発熱，発

疹の経験は，患者496，両親 0%，飲食による発熱，発

疹，下痢の経験は，患者，両親とも 796で，原因食には

魚、，牛乳が挙げられた.薬疹の経験は，患者が4Sぢ，両

親 0タム退院後の発病経験は，患者の3796が有り，塗布

薬の発疹は， J患者の1196，両親 796が有り，皮膚病に催

患し易いと回答した患者， 2296，両親， 1596であった.

6名の患者については全員の回答が得られず，上記27

名との対比した成績は得られなかったが，退院後，耳下

腺炎発症 l名，飲食による発疹，下痢，薬疹の経験患者

1名，扇桃腺炎，風邪lこ擢患し易い患者 3名であった.

治療期間の臨床検査成績によると， 40人のしょう紅熱

患者では， CRPが陽性 29/40名 (7396)，RA陽性 3/

40名 (896)， 血液検査では， ヘマトクリッ卜 (Ht)，

ヘモグロビン (Hb)値減少例 12/40名 (3096)，赤血球

(RBC)数減少例3/40名 (896)，白血球 (WBC)数増

加例20/40名 (5仰の，さらに血液像検査においては，好

酸球 (Eo)数増加例21/40名 (53%)， 好中球 (Seg)増

加例20/40名 (5096)， リンパ球 (L)数減少例 26/40名

(6596)， i;苧状核白血球 (St)増加例 18/40名 (4596)，

好塩基球ゅの増加例2/40名 (5%)， 血小板数増加例

17/40名 (4396)が認められた.すなわち，発症時には，

白血球数が上昇し，血色素量減少，血小板数増加，血液

像は， リンパ球数減少，好中球数増加，さらに，左方移

動の傾向が強く，加えて好酸球数増加がみられた.巨i復

時には，各測定値は正常値に復帰したが，白血球数のみ

が，一般に高値を持続した.

6名の臨床検査成結は，表 4?乙示すように， 40人の測

36 
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定値と大差は認められなかった.

既往歴では，発病頗度の高いものからJll尉ζ 列挙する

と，麻疹25/40名 (6396)，水痘22/40名 (55%)，踊桃腺

炎22/40名 (55%)，風疹15/40名 (38%)，耳下腺炎 12/

40名 (30%)，じん麻疹2/40名 (5必)， アレノレギー性疾

患1/40名 (3必)， JI詣息1/40名 (396)，しょう紅熱の再

擢患が1/40名 (3%)であった.ζ れに対し 6名の既住

歴は，麻疹3/6名，水痘3/6名， 蔚桃腺炎2/6名， 耳下腺

炎1/6名，風疹1/6名で40名のしょう紅熱患者が示す既往

歴のj順位，および，その擢患率と大差はなかった.

考察

今日，溶れん菌感染によって惹起される感染症の発症

や病像の進展，あるいはその続発症にアレノレギー性機作

の関与が推定されており，かような観点から溶れん菌感

染，ないしは常在溶れん薗の果す役割についての検討が

進められている.

大国らが動物を用いて証明した溶れん歯菌体成分に対

するレアギン産生，さらには， レアギン産生に PGがア

ジュパント活性を示すという証明2，3，5)は，もとよりこれ

がヒトの溶れん菌感染症において発現するか否かは不明

であるが，しかし PGが生体内で長期に持続して存在す

る性質を考慮すれば7川，溶れん菌感染症の遷延化，ある

いは，続発症の出現に何らかの関与をする可能性は充分

に考えられよう.しょう紅熱は，一般には，扇桃腺炎，

上気道炎，中耳炎等と同じく単純な溶れん菌感染症に属

する.そのため，発熱，発疹，あるいは病像の軽重等，

その過程におけるアレノレギー的機作との係わりを検討し

た報告は少ない. われわれは，高い血清 19E値を示し，

さらに， その 19E値がしょう紅熱の病週に従って変動

する 6名の患者血清を用いてヒトにおけるレンサ球菌菌

体成分に対するレアギン産生の可能性を検討した.

1. PG抗体摘から直接生体内においてPGがアジュ

パント活性を有するか否かを推測する ζ とは難しいが，

6名の PG抗体価が発症時に高く，高PG抗体を維持し

たζ とから宿主の抗体産生に何らかの影響を及ぼしたか

も知れない.さらに， PGが示す生物活性の組織障害作

用8-10)，発熱作用11>，セロトニン遊離作用12)， また，生

体内における強い抵抗性，長期局所持続性という特性7)

を考え合わせると，抗体j室生ないしは病変成立の上に

PG関与の可能性は否定できないように思われる.同様

な方法で PG抗体価を測定した大図らの報告では， リウ

マチ熱 1: 142，急性糸球体}胃炎 1: 618， リウマチ様関

節炎 1: 134であった.

一般に細菌細胞壁PGの構造ないしは化学組成はほと

んど類似しており溶れん菌感染症に出現する PG抗体

は，他の細菌の PGとの間に交叉反応が認められる 13)

従って高抗体価は必ずしもレンサ球菌感染の指標とはな

らないが疾患と並行して明瞭な抗体価変動が認められる

場合には，むしろ PGの生物活性作用を充分考慮してお

くべき必要性があろう.

2. レンサ球菌細胞控由来たん自抗原に対する抗体価

immune complex による腎炎惹起に 19E抗体の関与

が指摘されている 14) 大国らは，ラット，マウスを用い

てA群レンサ球菌菌体の 19E抗体産生を証明したが，最

近， &:，)11らと共にレンサ球菌細胞壁抽出たん白抗原を使

用し，擦れん菌感染患者77名につきレアギンを測定し

た.その結果 7%に有意な値を確認し，その存在の可能

性を報告した15) しょう紅熱患者の本抗原に対する特異

的な 19E抗体は表 3~と示したように， 新生児，標準血

清の1.4~ 1. 8イ告に留り，同時測定をした糸球体腎炎， JI出

息患者3名の測定価は全例とも 3-4倍を示した.乙の

測定方法による陽性判定基準は，一般に血清無添加結合

抗原と 1251-19E抗血清が結合した count数の1.5-2

倍以上と考えられているので，当測定値からはしたがっ

て， しょう紅熱患者血清中には 19E抗体は存在しなか

ったと判断された.しかし今回使用した抗原は，その製

法からMたん白と M-associatedproteinを含有するこ

とが推測され，さらに，使用した抗原結合 Sepharose4B 

が 19E抗体量の全てを捕捉しているか否か不明である

から，使用した抗原の精製の問題と共に今後なお検討す

る必要があると考えられた.

3. Streptococcal NADase抗体価 NADaseは漉れ

ん菌の菌体外産物の lつで特異的に NADを分解する.

NADは補酵素の groupに属し， 酸化還元過程に広く

利用される生理的に重要な物質である.したがって，溶

れん菌が NADaseを産生する ζ とは先ず病図的意-義に

おいて興味がもたれる.その生物活性は leucotoxic

actionとして知られており， その抗体価はリウマチ熱，

糸球体腎炎に高値が報告されている 16-17). 6名のしょう

紅熱患者の NADase抗体価は， 全例 50U/ml以下で

あり，本測定法による健康者の上限値は，一般に 150U/

mlと考えられているから 6名の測定値は正常範問]内

と判定された.しかしA群溶れん薗中でも NADase非

j室生菌が存在するからこの場合には有意な抗体価は認め

られない.ちなみに 6名の検出した菌型は， 4， 18， NT 

(non-typable)で菌検出不能が 2名であった.

4. RAST値 H.ASTが開発されて以来， アレルギ

ー性疾患の原因物質 allergenの検出が非常に容易にな

った.今回われわれがダニ，ハウスダスト両抗原による

RASTを実施したのは，次のJ誌を考慮した結果による.
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i)急激な血清 IgE値の上昇， ii)患者年齢が atopic素

因による IgE抗体産生の好発年齢であるとと， iii)患

者および家族のアンケート回答から食餌性 allergenよ

りも吸入性 allergenが推定された理由による. 測定結

果は推測したように， 2名が強陽性， 1名が borderline

を示した.患者2名が示した RAST値の特徴は，血清

IgE値と並行して経時的変化を示すととである.すなわ

ち患者Aは，減衰的に， Dは抗体価維持の型で経時的変

化が認めちれ， AD共~C ， 血清高 IgE植は両抗原によ

る特異的 IgE抗体産生結果によるものと判断され

た.その他患者Eにも明確ではないが類似傾向がみちれ

た. B， C， F，患者は両抗原に対し陰性であり，アン

ケート問答から薬物，食餌性 al1ergen等が考えちれる

が，推測の域を出ない. 以上， RAST債と既往歴ない

し家族歴から 6名中の 3名はおそらく atopic 素因を有

するのではないかと恩われる.従ってその高 IgE植は

恐らく，その素因によって惹起されたものとする可能性

が強い.しかし検討すべき問題が残される.何故，しょ

う紅熱発症時ピダニ特異抗体が高いか? また，疾患の

経時的変化と問一行動を示したのはなぜであろうか?

atopic素因とは，ごく少量の抗原の暴露でも IgE抗体

を産生する遺伝的な素質と解釈されている.ダニ抗原の

allergenはたん白質と多糖類の複合と考えちれているか

ら18)溶れん菌菌体と共通抗原を保有するのであろうか?

ちなみに溶れん菌蘭体，特に細胞援成分はヒト，動物組

織と多くの共通抗原を有するととが知ちれている.しか

し，抗原抗体反応は，その特異性によってその有用性が

認めちれるものである.わが国の室内麗のダニの季節変

動を調査した報告によると，ダニの増殖のピークは 8月

で，冬期は検出率が織少する 19) 6名のしょう紅熱発症

は11， 12， 2月で多量のダニによる吸入作用は否定的で

ある. いずれにしても atopic素因を有する者がしょう

紅熱発症時に各種 allergen~C対する IgE 抗体を保有

するなら，合併症ないしは病像の修飾の上に関連する可

能性があるかも知れない.われわれは上記 2名に生活指

導を行なった.

5. Family studyおよび臨床検査成績の結果から，

しょう紅熱患者に allergy性機作が関与するかは明確に

できなかったが今後さらに，かかる立場からの検討は重

要な資料を提供するものと思われる.

まと め

われわれは，血清高 IgE値を示す 6名のしょう紅熱患

者血清を用いて， 溶れん菌感染による特異的 IgE抗体

の検出を試みた.測定は， A群レンサ球薗12型のたん白

抗原を抗原に用いた RAST，および IgE抗体産生にア

ジュパント活性を有する PGの抗体価測定，病因的lと特

異性を示すと思われる NADaseの抗体価測定，患者の

atopic素因を検討するダニ，ハウスダスト抗原を使用

した RAST，および Familystudy等である. その結

果，レンサ球爵菌体たん白抗原に対する特異的 IgE抗体

は検出できなかったが， 6名全員がPG抗体産生に特異

性を示すとと，また， 3名lとダニ，ハウスダスト抗原に

対する特異的 IgE抗体の存在が証明されて atopic素

因を有するととが推定された.今後，しょう紅熱発症に

atopic素因による影響の検討が示唆された.

謝辞 試料の分与，測定器材の貸与，および御校閲等

数々の御高配を賜わった日本医大の大国博士，並びに教

室各位に心より感謝いたします.

(本研究の一部は第24回日本臨床病理学会総会1977年

10月で報告した.) 

文 献

1)加納亮子他:東京衛研年報， 28-1， 15， 1977 

2) Ohkuni， H. et a1. : Int. Archs Allergy Appl. 

Immu.， 50， 123， 1976 

3) Ohkuni， H. et a1. : E.rp. Cell. Biol. 44， 83， 1972 

4) Johansson， S. G. O. et a1. : Int. Arch. Allergy， 

41. 443， 1971 

5)大国寿士他:日本細菌学雑誌， 30， 216'， 1975 

6)大関寿士他:ibid.， 31， 109， 1976 

7)大国寿士他 ibid.，26， 29， 1971 

8)大国寿士他:ibid.， 27， 59， 1972 

9) Ginsburg， I. et a1. : Current Research on Group 

A， streptococcus， p. 210， Excepta 1¥在edicaFunda-

tion Amusterdam， 1968 

10) Goldstein， I. et al. : ibid.， p. 165 

11) Rotta et a1. : J. E.rp. Med. 130， 31， 1969 

12) Rotta et a1. : J. bザ:l)is. 123， 587， 1971 

13)大国寿士他:感染症学雑誌， 45-8， 357， 1966 

14) Cochrane， C. G. : J. E.rp. 111ed. 134， 75， 1971 

15)品川洋一他:第81回日本小児科学会，学術集会報告，

1978 

16) Bernhard， G. G. et a1. : J. Clin. Invest. 38， 

1942， 1959 

17) Stollerman， G. C. et a1.: Streptococci and 

Streρtococcal l)iseases， Academic Press， 1972 

18)宮本昭正:臨床と研究， 5-5， 4， 1974 

19)大島司郎:小児外科内科， 7-5， 461， 1975 



東京衛研年報 Ann.Rep. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H， 29-1， 39-43， 1978 

ポーセライン・ビーズによる簡易菌株保存法の検討

潮田 弘汽寺山 武六五十嵐英夫*

新垣正夫六坂井千三*

An Attempt for Simple Preservation of BacteriaI 

Cultures by Drying on Porcelain闘Beads

日IROSHIUSHIODA *， T AKESHI TERA Y Al¥在A*， HIDEO IGARASHI*， 

MASAO SHINGAKI* and SENZO SAKAI* 

菌株保存には種々の手法1)が使われるが，その長期間

保存法として，継代培養法，凍結法，乾燥法あるいは凍

結乾燥法が通常用いられる.各方法とも一長一短があ

り，菌種lとより適用範囲がおのずと限定されてくる.

極めて応用範聞が広く，かっ菌株の性状保持が安定し

ている ζ とから，凍結乾燥法を私どもも多くの菌株保存

に用いてきた.しかしながら，本法は高価な機械設備が

必要であり，手法が繁雑である ζ と，容器が多くの場合

ガラス製であるため亀裂や破損が生じ易い乙と，また 1

回の使用に l本のアンプノレを必要とするので，頻繁に菌

株を使用したいような場合には，その数だけ作製しなけ

ればならないなどの問題点がある.

一方，標準菌株などを長期間保存するという目的では

凍結乾燥法が適するが，比較的短期間，多数の菌株を保

存するような場合あるいはしばしば実験に供する必要が

ある場合，手軽に行なえて保存性の高い方法が要求され

る.Huntらめは各種菌株の液体培養をそのままポーセ

ライン・ビーズ乾燥法によって10カ月間保存に成功し，

供試した黄色ブドウ球菌では，継代培養法よりも性状が

安定であった乙とを報告した.また， Millerらめも同種

類の多孔性のガラス・ビーズ乾燥法を行ない， 20菌属を

21年間保存し得たととを報告している.そこで私ども

も，乙のポーセライン・ピーズ乾燥法を用い，多数の菌

種，菌株について検討したので，その成績について報告

する.

材料および方法

1. 供試菌株

よび 3~L示した.

2. ポーセライン・ピーズ保存法

1) ビーズの準備 ポーセライン・ビーズは使用前に

水洗いしないものは，ブイヨン中~L浸漬すると，菌の発

育とまぎらわしい白濁出殿物を生じるので，よく水洗い

後乾燥させた.ついで火焔中で有機物などが完全になく

なるまで燃焼させ，滅菌小試験管に必要数入れて自然冷

却した.

2) シリカゲノレ入り保存用試験管 着色シリカゲ、ノレを

小試験管 (12X100mm)に4'""5cmの高さまで入れ，

ロ紙の小片を入れ，ジリカゲノレとビーズの混ざりを防ぐ

ようにし， 180Cで乾熱滅菌した.乾熱滅蘭後， シリコ

ンゴム栓あるいはゴム栓で密栓し，室温においた.

3) 供試菌株の培養法 BrainHeart Infusion Broth 

(Difco) (以下BHIBと略す〉あるいは TrypticSoy 

Broth (Difco) (以下 TSBと略す〉で37C1夜培養し

fこ.

4) ビーズの乾燥保存法 Huntらわの方法に準じ，

前記培養蘭液中に用意した滅菌ビーズを投入し，直ちに

とり出し，もとの滅菌試験管に入れた.とれをシリカゲ

jレを入れたデ、ンケーターに納め， 真空ポンプ (10四 4mm

I-Ig) ~とより室温で30分間吸引した. ζ れを 1日1回計

3回吸引し， 4日自に用意した滅菌シリカゲル入り保存

試験管に入れ，密栓して室温で保存した(図1， 2). 

3. 保存菌株の生死の確認法

保存菌株の生死の判定は菌種によって異なるが，乾燥

直後， 1カ月， 6カ月， 1年， 2年および 3年後にピー

供試した各種菌株の菌種，由来，菌株数は表 1， 2お ズを白金線またはピンセットで無菌的に取り出し， BH  

*東京都立衛生研究所徴生物部細菌第一研究科 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 
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菌株

ブレインハート

インフュージョンブロス 37C 

または 18""""24h 

トリプチケイス

ソイプロス

滅菌小試験管へ

取り出し

ジリカゲノレ入り

デシケーター

減圧ー乾燥

1日30分 L__
(3回)真 f
空ポンプ|

シリカゲソレ入り

小 試 験「密栓

室温保存

ポ・ビーズ

火焔燃焼

滅菌小試験管

シリカゲノレ入り

小試験管

乾熱滅菌

図1. ポーセライン・ビーズ使用による

簡易菌株保存法

IBまたは TSBで 37C24.......，120時間培養後，菌の発育

により判定した.

成績

1. 黄色ブドウ球菌，化膿レンサ球菌およびセレウス

菌の保存実験成績

黄色ブドウ球菌，レンサ球菌は 3年間，またセレウス

菌は 2年間の保存実験成績を表 UC:示した.

黄色ブドウ球菌464株中414株 (89.2%)が 3年後も生

存fしていた.また，エンテロトキシン標準株4)および変

異株73株中60株 (82.2~ぢ〉が生存していたが，コアグラ

ーゼ標準株5，のは 7株中 3株 (42.9%)が生存していた

が，特殊な変異株であり，死滅の早いものがみられた.

化膿レンサ球菌は 29株を供試したが， 3年後に 26株

(89.7~のが生存していた.

セレウス菌は 2年後18株中15株 (83.3%)生存してい

た.

2. 表皮ブドウ球菌・ミクロコッカスの保存実験成績

各種材料由来表皮ブドウ球菌およびミクロコッカスの

1年間の保存実験成績を表 2に示した.耳漏由来表皮ブ

ドウ球菌株は51株中50株 (98.096)と高い生存率を示し

たが，耳鼻科材料由来株を除く各種臨床材料由来株では

65株中33株 (50.7%)が生存していたが，各由来株のう

ち最も生存率が低かった.健康人由来株ではふん便由来

株が 100%の生存率で最も高く，ついで手指由来株92.0

シリコンせん

または

ゴムせん

ポーセライン

曹1-""ーズ

口紙片

シリカゲル

図 2. シリカゲJレ入り試験管に密栓保存

96，鼻前庭由来株は88.696の生存率であった.表皮ブド

ウ球菌は通常の継代培養では 3カ月程で継代が必要であ

り，菌株保存に難点があったが，ポーセライン・ビーズ

による場合には約 90%のものが 1年間保存可能であっ

た.

それに比較して，各種材料由来ミクロコッカスでは，

耳漏由来株87.0%の生存率であったが，各種臨床材料由

来株33株中 7株 (21.2%)と最も低い生存率であった.

また鼻前庭由来株75.096，手指由来株70.096およびふ

ん便由来株66.796の生存率であった.乙の各種材料由来

の表皮ブドウ球菌およびミクロコッカスの直後， 1カ月，

6カ月および 1年後の生存率を図 3~乙示した.図から明

らかなように，各種臨床材料由来表皮ブドウ球菌および

ミクロコッカスが極端に生存率が低く，他の由来株では

表皮ブドウ球菌に比してミクロコッカスの生存率が全体

に10"'-'2096低率であった.

3. ゲラム陰性樟菌類の保存実験成績
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黄色ブドウ球菌，化膿レンサ球菌およびセレウス菌の保存実験成績表1.

生存率間期存保
菌

く%)

S. aureus 

(93.3) 

(97.3) 

(79.0) 

(100) 

(82.2) 

(42.9) 

年

84/90 

182/187 

83/105 

2/2 

60/73 

317 

3 年

89/90 

2 後

90/90* 

187/187 

105/105 

2/2 

73/73 

7/7 

菌:
菌株数

90 

187 

105 

り

山

内

δ

ヴ

i

門

i

来

市販食 品 (1)

市販食品 (2)

市販生肉

食 中毒 原因 食品

工ンテロトキシン産生変異株

コアグラーゼ標準株

由種

(89.7) 26/29 29/29 29 d
斗，

d
恐々
・材床臨St. pyogenes 

(83.3%) 15/18 18/18 18 必九巾準標JlIJ 型清血B. cereus 

生存菌株数/供試菌株数* 

表皮ブドウ球菌およびミクロコッカスの保存実験成績表 2.

生存率間期存保
来由種菌

(%) 

S. epidermidis 

(98.0) 

(50.7) 

(88.6) 

(92.0) 

( 100) 

年

50/51 

33/65 

39/44 

46/50 

26/26 

1 月

51/51 

45/65 

43/44 

50/50 

26/26 

6 月

51/51 

65/65 

44/44 

50/50 

26/26 

後

51/51* 

65/65 

44/44 

50/50 

26/26 

直

漏

料

庭

指

便

種材

目り

耳

各

鼻

手

ふ

床

人

康健

臨

ん

h在icrococcus

(87.0) 

(21. 2) 

(75.0) 

(70.0) 

(66.7) 

20/23 

7/33 

8/8 

21/30 

4/6 

22/23 

18/33 

8/8 

28/30 

5/6 

23/23 

33/33 

818 

30/30 

6/6 

23/23 

33/33 

8/8 

30/30 

6/6 

漏

料

庭

指

便

J
4
d
 

z事
q

h
H
H
U
 

4
H口

種

耳

各

鼻

手

ふ

床

人

康健

臨

ん

私どもも多種類の多数の菌株を日頃，取扱い，菌株保

存については十分な配慮をしているが，ときに大切な菌

株を死滅させてしまうこともある.

菌株保存法として，凍結乾燥法は応用範囲が広く，菌

株の性状の保持がすぐれているため，一般に広く用いら

れている.しかし，本法は多種類の菌株を同時に凍結乾

燥することは，手技が繁雑となる.そこで，手軽に行な

えて，度々実験に供することの可能な菌株保存法のーっ

として，ポーセライン・ビーズ法について検討した.

その結果，黄色ブドウ球菌では生存率80"-'10096とよ

い成績であり，これまでの報告2刈とほぼ一致した.し

かるに同じブドウ球菌でも表皮ブドウ球菌では各種由来

株のうち，各種臨床材料由来株が特に生存率が低く， 1 

年後に50.7%の生存率であった.その他の由来株では黄

色ブドウ球菌と目立った差は認められなかった.さら

腸内細菌10菌属およびコレラ菌(いわゆる NAGビブ

リオ 1株を含む)，腸炎ピブリオの保存実験成績を表3

に示した.各菌属・菌穏ともに供試菌株数が少ないが，

室温で 3年間保存後， TSBで約 1週間復元培養を観察

したが，菌の発育の認められたものは，サノレモネラの 4

株中 4株，大腸菌 2株中 2株が発育した.その他生残し

たものはサイトロパクターが 2株中 l株，偽結核繭 2株

仁I:ll株であったが，赤痢菌をはじめ，アリゾナ， クレブ

シエラ，エンテロパクター，セラチア，プロテウス，腸

炎エノレ、ンニア，コレラ菌および腸炎ビプリオなどはすべ

て生存できなかった.特にビブリオ属は 1月後に供試菌

株のすべてが死滅した.

考察

徴生物を対象lζ行なわれる研究においては，研究材料

である菌株の保存が研究の重要な基盤となる.

生存菌株数/供試菌株数*
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に，同じFamily~と属するミクロコッカスは表皮ブドウ

球菌の生存率より低く，菌株由来lとより21.296と低い生

存率のものから， 87.096と表皮ブドウ球菌と間程度のも

のまで存在した.

一方，他のグラム陽性菌では，セレウス菌およびレン

サ球菌が比較的生存率が高かった.菌株保存法が常に問

題となる化膿レンサ球圏は凍結保存法7)，山井らめのゼ

ラチン・ディスク保存法あるいは各研究室で独自に開発

した方法などを用い検討されてきたが，本ビーズ乾燥法

lとより約90%のものが 3年経過後も生存したととは貴重

な成果であった.

グラム陰性梓菌ではほとんどがとの方法では死滅し，

サルモネラと大腸菌のみが生存率 100%であった.サJレ

ネモラの乾燥に対する抵抗性については Hornerらのの

報告もあり，水分活性 (Aw)を下げた場合でもかなり

の抵抗性を示す乙とが明らかであった.また，コレラ菌

などピブリオ属は低温処理などのない ζ の方法によって

も供試した 4株がともに死滅し，ピプリオ属はとのビー

ズ乾燥法が適当ではないものと思われた.

菌株保存は単に微生物が生存しているだけでは不十分

であり，分離当初の遺伝的性質が変らないように維持し

なければならないわけである.その意味で，乾燥法は継

代培養法に比して優れた保存法であるとされているが，

近年の報告10，11)で，乾燥(脱水〉により微生物の変異率

が高まるということが注目されており，乙の簡便なポー

セライン・ビーズ保存法についても培養条件，乾燥時の

菌量，保護物質の添加など各種条件を考慮し，今後検討

してまいりたい.

12. 

間

各種由来表皮ブドウ球菌とミクロコッカス

の生存率比較

グラム陰性樽菌類の保存実験成績

期

(月}

9 

存

間

保

期

菌株数

6 

手手

由@叩 S.epi. 
ふん便

--⑥--Micro. 

醐今令圃 S.epi. 
手 指

ーた-Micro. 

回-6-S.epi. 
耳

--4.--Micro. 
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S革前庭

--1霊ト-Micro. 

保

種

3 
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菌

42 

生

結 論

菌株の簡易な保存法として，ポーセライン・ピーズ乾

燥法の生存率を検討した結果，次の成績を得た.

1. グラム陽性菌の保存実験では黄色ブドウ球窟は 3

年後464株中414株 (89.296)生存し，表皮ブドウ球菌は

1年後236株中194株 (82.2%)， ミクロコッカス100株中

58株 (58.0%)生存した.また化膿レンサ球菌は 3年後

29株中26株 (89.796)およびセレウス菌は 2年後18株中

15株 (83.3%)が生存した.

2. グラム陰性樟菌の保存実験の結果は，腸内細菌10

菌属のうち，サノレモネラ 4株中 4株，大腸菌2株すべて

が生存しており，サイトロパクターおよび偽結核菌は 2

株中 1株が生存した.その他の赤痢菌，アリゾナ，クレ

プシエラ，エンテロパクター，セラチア，プロテウスおよ

び腸炎ヱルシニアはすべて死滅した.またコレラ菌およ

び腸炎ビプリオは特に弱く， 1カ月ですべて死滅した.

3年

* 
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生存菌株数/供試菌株数

Sh. flexneri 

Sh. sonnei 

S. so五a

S. infantis 

E. coli 

Arizona 

Citrobacter 

Klebsiella 

Enterobacter 

Serratia 

Pr. vulgaris 

Pr. mirabilis 

Pr. morganii 

Pr. inconstance 

Y. enterocolitica 

Y. pseudotuberculosis 

V. cholerae 

V. parahemolyticus 
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腸内ウイ)1.-ス感染の実態は握〈第10報〉

1977年の東京都内下水処理場下水からのウイルス分離試験成績

薮内 清 汽 矢 野 一 好*，柴田タツ美*

岩崎謙二六辺野 喜正夫*

Epidemiological Survey on Enterovirus Infection (X) 

Virus Isolation of Specimens taken from Sewage Treatment Plants 

in Tokyo in 1977 

KIYOSHI Y ABUUCHI*， KAZUYOSHI Y ANOペTA TSUMI SHIBA T A六

KENJI IW ASAKI* and MASAO BENOKI* 

緒 言

われわれは，下水中のウイルスの消長を経時的に追及

することにより，その下水排出地域住民聞に発生してい

る腸管系ウイルスの感染流行をは握しようとする目的

で，過去10年聞にわたり，都内下水処理場下水検体につ

いてウイルス分離試験をおとなってきた.そして，乙の

方法は上記の目的を充分満たし，また労力的経済的にも

比較的負担が軽いので，実用性のあるものである乙とを

明らかにした1，ゎ.

本報は1977年度の調査成績である.

なお本年は，従来の都内定点下水処理場に加えて，都

下多摩地区の 5住宅団地の団地専用下水処理場下水検体

についても検索した.また，急性熱性上気道炎(以下U

RIと略す〉患児咽頭ぬぐい液からのウイノレス分離，な

らびに都民のコクサツキ~B群ウイノレス中和抗体保有率

の測定を行ない，下水検体からのウイノレス分離状況と対

比して検討したので， ζれらについてもあわせて報告す

る.

実験材料および方法

下水検体 検体は，従来から定点としてきた都内の 3

下水処理場と，都下多摩地区 5住宅団地の団地専用下水

処理場から採取した.採取方法および検体処理方法はす

べて既報に準じた3-5)

URI患児咽頭ぬぐい液 1977年 1月から 12月に東京

逓信病院小児科外来で受診した患児 321名から採取した

咽頭ぬぐい液を，ウイルス分離用検体として使用した.

滅菌綿棒で患児の咽頭分泌物をぬぐいとり，ただちに少

量の組織培養液 (MEM)を分注した試験管に入れ，

800
フリーザー内であらかじめ冷却しておいたエタノー

ノレ中で急速に凍結した後，同フリーザー中に保存したの.

健康都民血清 1975年から1977年にかけて毎年6月に

採取した 3~15歳の健康小児血清 660 件を用いて，コク

サツキー B群 1~6 型ウイルスに対する中和抗体を測定

した.

ウイルス分離間定法 大要は既報に準じたト5) ただ

し，使用した培養細胞は， FL， HeLa-S 3， HEp 2， Vero 

持462，BGM， MDCK， HEL-R66の7樟類で，従来の

培養試験管にかえて組織培養用マルチトレイ FB-24-TC

(Flow社製〉を用いた.

中和試験被検血清は PBS(一〉で 1: 8に希釈し，

56030分非働化した.これに 100TCID5o/O.05mlのウイ

ノレスを等量添加混和し， 370
恒温槽内で 3時間反応さ

せ，室温に 1夜放置した後，CMK細胞培養マイクロト

レイに接種して 1週間観察し，細胞変性効果 (CPE)を

指標に各被検血清の抗体(孟1: 8)の有無を調べた.

実験成績および考察

下水検体からのウイルス検出 各下水処理場で採取し

た下水検体からのウイノレス分離試験成績を表 1， 2にし

*東京都立衛生研究所微生物部ウイノレス研究科 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 
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表 1. 東京都区内の下水処理場下水からのウイノレス分離試験成績 (1977年〉

処場理
採 取 時 期(月〉

検体種類
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

P2・3 E11 C B2・3・5 E11 CB5 P2 CB4 
生下水 段 E11 C B3・4 CB3 

0 段 Ell P3 El1 E11 
CB3・5 CB3 P1 P3 

第 2沈殿汚泥 (ND) (ND) (ND) CB4 CB5 E11 
C B2・3 C B3 C B3 C B3 

第 2沈殿池水 (ND) (ND) (ND) P2 CB4 

生下水{~系
K系

P3 E11 E11 

S 汚第 2 沈殿泥 {~系系 E11 CB4・5

CB3 E11 CB2 CB4 

第、比 21l S系
CB3 

殿池水 K系 CB3 

放 流 水 CB3 CB3 CB4 

M 洗殿 汚泥 E11 CB2 CB5 E11 CB4 
P2 

注:P 1 (2・3)ニポリオ 1型(2， 3型〉ウイノレス， C B 2 (3・4・5)ニコクサツキーB群 2型(3， 4， 5型〉ウイ Jレス，

E11=エコー11型ウイノレス， AD 2 (6)=アデノ 2型(6型〉ウイノレス， (ND)=検査せず

表 2. 東京都下多摩地区の住宅問地専用下水処理場下水からのウイノレス分離試験成績(1977年〉

地団名
採 取 時 期〈月)

検体種類
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 

生 下 7l<. CB5 P2・3 E11 
CB5 

E11 CB3 CB2 
C B2 CB3・4

A ちt殿池水 E11 C B5 P3 CB3 CB3 

沈殿汚泥 CB3 CB5 P2・3 E11 CB5 C B2・3 CB3 CB2 

生 下 水 E11 E11 ""E}! 
CB3 P3 AD2 C B2・5CB 3 C  B3 C PB2 3 

B 出殿池水 P2 C B4 C B4 CB4 P2 
CB3 

出殿汚泥 E11 P3 C B3 C B3 P2 

生 下 7l<. CB3 CB3 P2・3 C B4 C B4 CB2・5""E}; P3 
P2・3 CB2 

CB4 CB3 

C 出殿池水
P3 E11 CB3 

CB3 CB2 

出殿汚泥 CB3 C B3 E11 P2 P3 C B4 C B4 C B5 C B3 P2 CB2 

生 下 水 P3 E11 
E11 E11 E11 P3 CB3 
CB4 C B2 C'-'EZ C'-'BZ・3

D 洗殿池水 (ND) C B5 P2 E11 CB2 P2 

E11 P2 E11 
出殿汚泥 (ND) C B5 P1・2 CB4 CB2・3CB2 ""!:~ E11 

CB3 

生 下 水 P1 AD6 CB4 CB2・3 (ND) E11 P3 

E 出殿油水 E 11 C B2・3
CB4 E11 CB5 

出殿汚泥 CB2・3 C B3 CB5 P3 



者中，われわれの検来した範間内ではアデノウイノレス感

染症を疑うものはなかったので，下水からのアデノウイ

ルス分離成績とよく一致した.

次に下水排出地域の住民の年齢構成と下水検体からの

ウイ Jレス分離率との関係を，人口構成が比較的正確には

握しやすい住宅団地について調査すると表4のとおり

で，総人口中に占める 0'"'-'6歳児の割合が高率なほどウ

イJレス分離率も高くなっている.

下水検体種類別のウイノレス分離成績を表 5にしめす.

第 2出殿汚泥からの検出率が最も高く，次いで生下水，

第 2tお殿油水の)1関であった.従って，下水からのウイル

ス分離を能率よく行なうには洗殿汚泥を重点的に検索す

ればよいと考える.また，出殿汚泥からのウイノレス検出
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下水処理場別，月別ウイ jレス分離状況 (1977年〉
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めした.都区内の0処理場では54検体中25検体 (4696)

から計34株のウイノレスを， s処理場では84検体中14検体

(17%)から計15株のウイ jレスを， M処理場では12検体

中5検体 (42%)から計6株のウイノレスをそれぞれ分離

した.また，都下多摩地区のA'"'-'Dの4団地処理場では

計142検体中83検体 (58%)から 110株のウイノレスを， E 

団地処理場では35検体中14検体 (40%)から 18株のウイ

ルスを分離した.

各処理場から検出されたウイルスの種類を月別にみる

と表 3のとおりである.まず，ポリオウイノレスは例年の

とおり春秋の生ワクチン一斉投与時期にのみ検出され

た.コクサツキーB群ウイノレスは夏期を中心にして 2'"'-'

5型が分離された.このように数型のウイノレスの混合流

行像は1972年以来連続した特色であった.エコーウイノレ

スについては， 11型ウイノレスが高頻度に分離され，都内

に相当濃厚なウイルス散布があったものと考えられた.

乙のエコー11型ウイルスの分離は1971年 以 来6年ぶり

で， 71年には 5'""'10月に限って分離されたが，本年はほ

とんど年間を通じて分離された.しかし，夏季に検出の

ピークがあったととでは両年共一致した.例年都内にお

ける冬季の呼吸器疾患の病因として重要な位置をしめて

いるアデノウイノレスは，ほとんど毎-年下水検体から高率

に分離されているが，本年は 6月にわずか 2株分離され

たのみであった. 1977年秋から冬にかけての集団かぜ患

3 

。

。

2 1 (月〉

。

。

。

。

表 3.
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表 5. 東京都区内下水処理場の検体別ウイノレス分離成績 (1967-77年〉

0 処理場
事 項

生下 水

検査件数 381 102 

陽性(%件) 数 (692.06〉3 
73 

(71. 6) 

分離株数 428 123 

表 6. 下水と URI患児検体からの腸管系ウイ

ノレス分離株数の比較(1977年〉

ウ イ ノレ ス 下水検体 患児検体

ポ オ l型 3 

2 20 3 

3 19 

コクサツキーB 1 2 

2 21 21 

3 43 17 

4 21 1 

5 18 2 

コニ コ ~ 11 36 9 

ア ア ノ 1 5 

2 8 

3 1 

5 4 

6 

? 6 

?=型未同定アデノウイノレス

率を一層向上させるためには，出殿汚泥に吸着したウイ

Jレスをいかにして効率よく遊出させるかを検討する必要

があろう.

URI患児と下水からのウイルス分離成績の対比わ

れわれは，本年 URI患児の病因をウイノレス学的に追及

する目的で，患児の咽頭ぬぐい液からのウイルス分離を

おこなった. その詳細については別に報告したり〉とお

りであるが，患児からのウイノレス分離成績と下水検体か

らのそれとを対比させると表6のとおりになる.

コクサツキ~B群ウイノレスは 2 ， 3型を中心として両

者から検出されたウイルスの種類は比較的よく一致して

いる.また，前述のようにエコ…11型ウイ Jレスは本年の

下水検体から 6年ぶりに高頻度に分離されたが，URI患

児からも相当数検出され，都内に濃厚散布があった ζ と

を裏づけた.しかし，アデノウイルスについては両者ーか

らのウイノレス分離成績の対応はみとめられなかった.

下水検体と URI患児からの月別ウイノレス分離状況を，

S 処理場 M処理場

生下水

121 246 336 255 91 

22 78 114 33 40 
(18.2) 

25 

(31. 7) (33.9) (12.9) (44.0) 

92 126 36 57 

ウ イ ル ス 分 離 率 ( % )

10 20 30 40 50 

下水

患児
2 

検
4 

体
5 

探

取

時

期

11 

コクサツキ-B群

図1. 下水と URI患児からの月別ウイルス分離率

〈対ウイ jレス別分離株総数〉

コクサツキーB群ウイ Jレスおよびエコー11型ウイ Jレスに

わけで各々の分離株総数に対する百分率で図示すると図

1のようになり，両ウイノレスはともに夏季を中心に分離

され，下水検体と URI患児からのウイノレス分離ノマター

ンがよく一致した.

都民のコクサツキーB群ウイ)(.，ス中和抗体保有状況

1975~1977年に収集した健鹿児血清 660 件を用い，コク

サツキ~B群 1~6 型ウイノレスについてそれぞれの中和

抗体保有率(抗体価孟1: 8)を調査した.結果を図 2に

しめした.近年下水検体から高頻度に分離されている 2

'"'-'5型ウイルスに対する抗体は， 32~7896と比較的高い

保有率をしめしたが，ウイルス分離が低頻度の 1型と 6

型に対する抗体保有率は 0~35%と低かった.
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図 2. 東京都民のコクサツキーB群ウイルス

型別中和抗体保有率(f;;1 : 8) 

以上述べたことから，下水検体を対象とした腸管系ウ

イJレスの調査結果は，その地域住民間の問ウイルスの感

染流行実態をよく反映すると考える.

結論

1. 1977年 1"'12月に都内において採取した下水検体

327件についてウイルス分離試験をおこなった結果， 141 

検体 (4396)から計 183株のウイルスを検出した.検出

ウイ Jレスの内訳は，ポリオウイノレス42株(23.0%)，コク

サツキ~B群ウイルス 103株 (56.3%)，エコー 11型ウイ

ノレス36;1:朱 (19.7%)，アデノウイルス 2株 (0.57iのであ

った.

2. ポリオウイルスは春秋の生ワクチン投与時期にか

ぎって，またエコーウイルス，コクサツキ~B群ウイノレ

スは夏季を中心に検出された.

3. 調査期間中に下水から高頻度に分離されたウイ Jレ

スは，コクサツキー B群 2~5 型ウイ Jレスとエコ ~11型

ウイノレスであった.特にエコー11型ウイノレスは1971年以

来6年ぶりに検出された. URI患児咽頭ぬぐい液から

も乙の両種ウイノレスが高率に，下水検体からのウイノレス

検出時期によく対応して分離された.

4. 住宅団地専用下水処理場下水検体からのウイルス

分離率は，当該団地住民の年齢構成により変化した.す

なわち，下水排出地域住民の総人口中に占める 0"'6歳

児の割合が高い程高率であった.

5. 生下水，洗殿汚泥，出殿地水からのウイノレス分離

率の比較では，出殿汚泥が最も高率であった.

謝辞 本調査を実施するにあたり，検体採取に多大の

ど協力を賜った，東京都下水道局，日本住宅公団，側団

地サービス環境技術センター，東京逓信病院小児科の関

係各位に深甚の謝意を表する.

く本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「再生水

のウイルス学的研究Jとして実施したものである.) 
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急性呼吸器疾患患児のウイルス学的検索成績

矢野一好ユ1"薮 内 清汽柴田タツ美'ヘ岩崎謙一*

浦野純子料1河野弘子料，渡辺悌告料

Virus lsolation from Children Suffering from 

Acute Respiratory Diseases in Tokyo 

KAZUYOSHI Y ANO*， KIYOSHI Y ABUUCHI*， T A TSUMI SHIBA T A*， KEN JI 1も1vASAKI*， 

JUNKO URANO料三 HIROKOKOHNO料 andTEIKICHI W ATANABE** 

緒日

小児におけるウイ Jレス感染症では，起因ウイノレスが同

ーであってもケースによって多種多様な臨床症状を訴え

る乙とがすでに報告されているトめ. ウイノレス学的検査

結果は，患者自身の治療に直接役立つことは少ないが，

その病因ウイルスを明らかにする乙とができ，また，ウ

イノレス性疾患および流行の実態を正しくは握する ζ とが

できれば，将来の流行予測，および，予防対策の資料と

して大きな意義がある.

われわれは，小児科受診患児を対象にして病因ウイノレ

スの検索を行ない，検出ウイノレスの季節消長，疾患別の

検出ウイ Jレスの種類を調査した.また，健康児童材料か

らウイ Jレス分離を行なって患者背景の疫学的調査も実施

した.

材料と方法

患児咽頭ぬぐい液 1977年 1月から 12月に東京逓信病

院小見科で受診した患児 551名から咽頭ぬぐい液を採取

してウイノレス分離試験を行なった.咽頭ぬぐい波の疾患

別内訳は，上気道炎 (URI)321件， 下気道炎 (LRI)

103件，下痢噸吐症15件，発疹症54件， その他58件であ

った.患児の咽頭ぬぐい綿棒は，少量の組織培養液

(MEM)を分注した試験管に入れ， あらかじめ -80
0

のフリーザー内で冷却しておいたエタノーノレ槽内で急速

凍結して-800 に保存した.

健歳児ふん便 ポリオ流行予測において感染源調査検

体として1967"-'77年の毎年夏季 (8"-'10月〉に採取した

健康児ふん使1， 315件をウイノレス分離に供した.ふん使

は， MEMで1096乳剤として-80
0 のフリーザー内に凍

結保存した.

ウイルス分離凍結保存した患児の咽頭ぬぐい液，お

よび，健康児ふん使は，細胞接穏当日に融解し，3，000 

rpm 15分間遠心した.上清に抗生物質を添加し， 37
0 温

水槽内で15"-'30分間保持した後，下記の培養細胞に接種

した.ウイ Jレス分離には， FL， HeLaS3' HEp昔2，Vero非

462， BGM， MDCK， Vero 355の7種類の系を使用し

た.MDCK細胞は，インフノレヱンザウイルスの分離を

主目的として使用した.培養方法は，飛田の方法に従っ

てクリスタノレトリプシン(持匠1)，牛血清アルブミン，

グルコース等を添加した MEMを維持液とした5，ω.

Vero 355細胞は，石川県衛生研究所の梶氏より分与さ

れたもので，パラインフノレエンザウイルスの分離を主目

的として使用した.培養は，仔牛血清無添加の MEMK

クリスタ jレトリプシンを添加した維持液を用い，途中，

液交換を行ない 330で10日間培養を続けた.各細胞とも

ウイノレス分離培養は， 24穴のプラスチックプレート

(Costar社製 Cluster24)を用い， CPEおよび，ヒ

トO型，ニワトリ，モルモット赤血球のHAを指標に行

なった.指標マイナスの場合は， 3代まで継代培養を続

けた.CPEまたは， HAプラスとなった培養は，既知

の各ウイ jレス株抗血清を用いた HI試験， CF反応，お

よび， Schmidtのプール血清を用いた中和試験によりウ

イノレスの種類，および，その型を同定した.術技は，常

法に準じてマイクロ法lとより行なったり.

*東京都立衛生研究所微生物部ウイノレス研究科 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 Japan 

**東京逓信病院小児科



表 1. 疾患別ウイルス分離成績
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名
一
数

断
一
体

診
一
検

他の

間

山

そ症疹

臼

発痢
症吐

日

下
幅

τ
i
q
ο
 

R
ω
 

L

ι

 

R

ロ

u

f

 ポ オ l型

2 3 

コクサツキーB群

1型 2 

2 13 4 3 

3 13 2 1 

4 1 

5 

1 

1 

エコー11型 6 3 
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ア ア ノ 1型 3 2 

2 7 2 

3 1 

5 2 l 

6 1 

ワ 5 

インフノレエンザB型 4

パラインフノレ 2型 4 

へ jレペス

ムンフ。ス
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結果と考察

疾患別ウイルス分離成績 1977年 1月から 12月に採取

した小児科受診患児検体551件につきウイルス分離試験

を行ない， 91件より95株のウイ Jレスを分離した.同一検

体より同時に 2種の異ったウイルスを分離した例は 4例

であった.分離したウイルスを疾患別に分けてまとめる

と表 1の通りで， URI患児検体321件中， 65件より67株

(20.9%)のウイノレスを分離した.検出ウイルスの内訳

は，コクサツキーB群が， 30株 (1型 2株， 2型13株，

3型13株， 4， 5型 1株〉で検出ひん度が最も高かっ

た.次いで，アデノ 19株(1型 3株， 2型 7株， 3型 1

株， 5型 2株， 6型 1株，その他 5株)，エコー 6株(全

株11型)，インフルエンザ4株(全株B型)，パラインフ

Jレエンザ4株〈全株 2型〉であった. LRI患児検体103

件の検索では， 15件からコクサツキーB群 7株 (2型4

株， 3型 2株， 5型 1株)，エコー 3株(全株11型)，ア

デノ 5株(1， 2型 2株， 5型 l株)，パラインフ jレエ

ンザ l株 (2型〉を分離した.ウイ Jレス検出率は， URI 

監理ヘルペスウ1イルス

パラインフルエンザ

インフルエンザ

アヂノ

コエ

コクサツキーB群

ポリオ
ウ

イ

Jレ

ス

分

離

率

(%) 

10 

2 3 4 5 6 7-14 

年令区分(才)

図 1. 上気道炎患児からの年齢別，ウイ jレス別分離率

患児lζ比べて低率(15.5~のであった.下痢， n扇吐症患

児15件の検索では，コクサツキーB群4株 (2型 3株， 3 

型 1株〉を分離した.発疹症患児54件からは，ポリオ l

型，コクサツキー B群 2 型，エコ ~11型，アデノ 2 型各

1株を分離した.インフノレエンザ，パラインフルエンザ

の両ウイノレスは呼吸器疾患患児のみから検出されたが，

コクサツキーB群，エコー，アデノの各ウイルスは，各

疾患材料から検出された.

年齢別ウイルス分離率検査例数の多かった URI患

児について，年齢別のウイノレス分離率を解析した.結果

は図 1の通りで最低16.696最高36.1%の範囲にあり，最



百分率でウイルス種類別の比率を算出すると図 2の通り

であった.調査した年齢範囲内では，各年齢別の感染ウ

イノレス種類に差異を認めることはできなかった.

1967年から1977年各年次の夏季に採取した健康児ふん

便からのウイルス分離成績を年齢別にまとめて表 21C:::示

した.分離ウイノレスの種類を年齢別にみると，ポリオは

ワクチン投与年齢に，コクサツキーB群は全年齢層を通

じて，アデノおよびエコーウイルスは乳児期を中心に分

離される傾向があった.健康児からの年齢別ウイルス分

離率は， 1歳23.8労， 10"""13歳 0.8%と加齢に伴い極端

に減少した.健康児検体の採取季節に対応させる意味で

7 """'10月発生の URI患児に限ったウイルス分離率を算

出して健康児からの分離率と対比させて図示すると図 3

の通りであった.年齢別のウイ Jレス分離率を比較する

と，加齢と共に明らかに減少した健康児に比べて，患児で

は各年齢聞に極端な変動がなかった.また全体のウイノレ

ス分離率は，健康児で 7.3%，患児で35.5%となった.

とのような事実から，特に夏から初秋における URI患

児の病因として，エンテロ，アデノウイ jレスの持つ意義

は大きいと考えられる.また， WHOは小児におけるウ

イノレス感染時の死因としてエンテロウイ Jレスの占める比

率が最も大きかったという調査結果を報告しているあの.

検出ウイルスの月別消長 患児から検出されたウイノレ

スの種類別消長経過を図 4に示した.図は，ウイ Jレス種

類別の分離株総数に対する百分率で表わした.ポリオは

春秋 2回の生ワクチン投与時期にのみ検出された.コク

サツキーB群，およびエコーは夏から秋にかけて，アデ

ノは初夏にやや多いが，ほぼ年聞を通じて検出された.

インフノレエンザは冬季，パラインフルヱンザは秋季に検

出された.
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URI患児年齢と感染ウイルス種類との関連性を考察

するために，年齢区分どとの検出ウイノレス総数に対する
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図 4. 忠児検体からの検出ウイノレス月別消長

培養細胞系別ウイルス分離率 ウイノレス分離に供した

7種類の培養細胞系の各ウイノレス分離率を表 3に示し

た.培養細胞系聞のウイルス検出率に顕著な差が認めら

れたウイノレスは，エコー11型， インフルエンザB型，パ

ラインフノレエンザ 2型の 3種で，各ウイルスは，それぞ

表 3. 細胞)5IJウイノレス分離率

イ
ル
ザ

ラ
フ
ン

パ
ン
エ

フ
ン

ン
エ

イ
ル
ザ

J
/
 

{アアコエ

サ
一

ク
キ
群

コ
ッ

B
オ

リ
H
ノポ系'q口

n
H
H斗

，
羽
川

FL 75.096 66.0 100 81. 0 

HeLa 50.0 31. 8 73.0 

HEp骨2 75.0 30.0 50.0 

VeroM62 50.0 38.6 15.4 

BGM 100 56.8 3.8 

MDCK 100 

Vero 355 100 

陽性件数 4 44 10 26 5 4 

(対ウイ jレス別陽性件数〉

れ， FL，クリスタノレトリプシン添加IMDCK，同 Vero

355細胞にのみ感受性があった. 特定種類のウイノレスに

i現らず多くのウイノレスを効率よく検出するためには，い

くつかの細胞系を用いることが不可欠である.少なくと

も， FL， HEp持2，MDCK， Vero 355の4種類の細胞系

は，必要であると考える.さらに，小児の疾患に重要な

意義を持つといわれているライノ， RS，コクサツキーA

群等のウイノレス検出をカバーするために，日EL，MK，

乳のみマウスもウイノレス分離試験に供するべきであると

考えるわ.

結論

1977年 1月から12月に採取した病院小児科受診患児の

急性期咽頭ぬぐい液からウイノレス分離を行・ない次の結論

を得た.

1) 検索を行なった全患児 551名中， 91名 (16.5%)

より計95株のウイノレスを分離した.分離ウイルスは， コ

クサツキ- B群44株(1型 2株， 2型22株， 3型17株，

4型 1株， 5型 2株)， アデノ 26株(1型 5株， 2型 10

株， 3型 1株， 5型4株， 6型 1株，その他の型5株)，

エコー10株(全株11型)，インフルエンザ、5株(全株B

型)，パラインフノレエンザ4株(全株 2型)，ポリオ 4株

( 1型 1株， 2型 3株)，ムンプス，ヘノレペス各 1株で

あった. 4名の患児からは，問n寺に異った 2種のウイ jレ

スを検出した.

2) 疾患別の検出ウイノレスの内訳は， URlj患児 321

名中65名よりコクサツキ- B群30株，アデノ 19株，エコ

ー11型6株， インフノレエンザB型 4株，パラインフノレエ

ンザ 2型 4株等，合計67株， LRI患児103名中15名より

コクサツキーB群 7株，アデノ 5株，エコー11型 3株，

インフノレエンザB型 1株，計16株，下痢幅吐症患児15名

中4名よりコクサツキ-B君1:4株，発疹症患児54名より

ポリオ，コクサツキ- B群，アデノ，エコー11型各 1株

ずつを分離した.

3) 夏季に採取した健康児ふん便1， 315件からのウイ

ルス分離率は 7.396であったが，同一季節に採取した

URI患児咽頭ぬぐい液からの分離率は 35.596であっ

た.健康児からのウイノレス分/~m率は，年齢が長ずるに従

って明らかに低下したが，患児からの分離率は，年齢別

によって明らかな差はみられなかった.

4) ウイルス検出の季節消長は，ウイ jレス種類によっ

て特色がみられた.アデノウイルスは年間を通じて分離

され， コクサツキーB群，およびエコーウイノレスは夏季

を中心1[，インフ jレエンザ、ウイ jレスは冬季を中心に，パ

ラインフノレエンザウイルスは秋季を中心に分離される傾

向があった.
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(本研究の概要は日本感染症学会第52回総会1978年4

月で発表した.)
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BKウイ Jl，.スに関する研究 抗核抗体価とBKウイルスHI価との関係

薮内 清*，矢野一好，柴田タツ美六岩崎謙一*

田口文章**，和田重次料*，郡司俊実***

Relationship between Antinuclear Antibody and HI Antibody against BK Virus 

KIYOSHI YABUUCHI*， KAZUYOSHI YANO*， TATSUMI SHIBATA*， 

KENJI IW ASAKI*， FUMIAKI TAGUCHI*汽 SHIGETSUGUWADA料*

and TOSHIMI GUNJI料*

緒

1971年英国の Gardnerらによって腎移植患者の尿か

ら分離されたBKウイルスは，その後の血清疫学的調査

から世界各地に広く浸淫しているととが明らかとなっ

たトめ. しかし， その感染と特定疾患との関連性は，ま

だ解明されていない←ω.Takemotoらは， BKウイル

スの DNAを接種して得られたトランスフォーム細胞

を移植したハムスターの血清中に正常細胞の核成分と反

応する抗核抗体 (ANA)が産生されることを認めたり.

ANAは，通常自己免疫疾患患者の血清中広検出され

る.特に， Shaggy型の染色型を呈する抗 DNA抗体

は，全身性エリテマトーデス(SLE)患者に多く認められ

ている.著者らは，自己免疫疾患と BKウイルス HI感

染との関連性を究明するため， ANA陽性者における

BKウイノレスHI抗体保有状況を調査し， ANA価と

BKウイ JレスHI価との関連性を解析した.インフノレエ

ンザA型ウイ jレスに対する HI抗体価についても同様の

検討を行なった.

材料と方法

HA抗原 BKウイノレス抗原は， 英国の Gardner博

士より分与された原株を CMK細胞に接種し， 増殖さ

せ作成した.培養系は， CPE出現後， 凍結融解し，遠

心上清を抗原として用いた.インフノレエンザウイノレス

HA抗原は， A/足立 2/57株， A/愛知 2/68株ウイ

ノレスを常法に従って発育鶏卵で培養して作成した10)

被検血清 ANA価の測定を目的として， 1977年8月

から78年2月にスペシャノレ・レファレンス・ラボラトリ

ーに持ち込まれた患者血清のうち ANA陽性血清18

件，陰性血清20件を選出して被検血清とした.ANA陽

性血清の染色パターン別は， Speckled型52件， Shaggy 

型 3件， Shaggy， Homogeneous混在型31件， Shaggy， 

Speckled混在型54件， Shaggy，Speckled， Hemogeneous 

混在型45件であった.対照の健康者血清は，調査期間中

に健康成人より採取した血清49件である.

抗核抗体価の測定 スライドグラスに塗沫したマウス

肝細胞を抗原として蛍光抗体間接法により行なった8，9)

陽性像を示した被検血清の最高希釈倍数で表現し，さら

にその染色像によって Shaggy型(周辺型)， Speckled 

型(斑状型)， Homogeneous型〈均質型〉およびその

混在型に分類した.

HI抗体価の測定 BKウイ jレスHI抗体価は， ヒト

O型赤血球を用いて前報の記載に従って測定したお.イ

ンフノレエンザウイルスのHI抗体価は，ニワトリ赤血球

を用い，被検血清は， RDE処理を行なって常法に従っ

てマイクロ法で実施した.

結果と考察

健康者血清と患者血清のBKウイルス HI抗体保有

被検血清 254件のBKウイ jレスに対する HI抗体価を

測定し，結果を表 1~乙示した.健康者， ANA陽性者，

および ANA陰性者・血清の抗体保有率(孟1: 16)は，

それぞれ 100%， 98.496， 95.096，また，それらの総H

I平均抗体価 (8x 2 n)は， 3.80， 3.89， 3.60となり，

直感的にも有意な差があるとは考えられなかった.さら

に，乙れらの平均値の差を統計的に検討したが， 5%以

* 東京都立衛生研究所微生物部ウイノレス研究科 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 Japan 

料北里大学衛生学部微生物学教室

***スペシャノレ・レファレンス・ラボラトリー (SRL) 
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抗核抗体価と BKウイルスHI価の相関

(第2群〉

O. 12となり，相関性は認められなかった(図 3).算出し

た相関係数値の95%倍頼区間は，図 4に示した.第 1群

の r=0.45は 1%以下の危険率で，第 2群の rニ…0.41

は5労以下の危険率で統計的に有意性が認められた.

ANA価とインフJ!.-エンザウイルス HI抗体価の相関

ANA鴎性血清115件について測定したインフルエンザ

A /足立 2/57，A/愛知 2/68両株に対する HI抗体

価を表 4，5に示した. ANA染色群別に算出したANA

価とインフノレエンザウイノレス HI価の相関係数値は， rニ

ー 0.22'"'"'0.23の範囲内にあり， ANA価とインフノレエンザ

@ 

I I 

@ 

B Kウイルス H1抗体価
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曜器

128 64 

nニ33

r=-0.41 

32 16 

品
切
瞳
骨

r =0.164 n =182 

主640
本実験操作上の抗核抗体染色型群別表 3.

320 
抗

核

抗

1 群 Speckled型

2 群 Shaggy型

Shaggy， Homogeneous混在型

3 群 Shaggy， Speckled混在型

Shaggy， Speckled， Homogeneous混在型

ANA染色型J.lIJ 群ニ

体

図 2.

価

下の危険率で有意性が認められなかった.

ANA価と BKウイルス HI価との相関 供試した

ANA陽性血清 185件全例について，同一血清における

ANA 価と HI 価との対応関係を表 2~C 示した. BK  

ウイノレス HI価16倍以上の血清について ANA価との

相関係数値 (r)を算出すると， r =0.16となり，両者

の間に相関性は認められなかった.

ANA陽性血清を染色型別に表 3の通りに分類し，

Speckled型を第 1群， Shaggy型， Shaggyと Homo-

geneous混在型を第 2群， Shaggyと Speclded混在

型， Shaggyと Speckledと Homogeneous混在型を第

3群とした.同一血清の ANA価と BKウイノレスHI価

を対応させて rを算出すると，図 1'"'"'3の通りになった.

第 1群では， r =0.45となり ANA価が上昇すれば HI

価も上昇する正の相関が認められた(図 1).第 2群で

は， r -0.41となり， ANA価が高ければHI価は低

くなる負の相関が認められた(図 2).第 3群では， r = 
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関 3. 抗核抗体価と BKウイノレスHI価の相関

(第 3群〉

HI価との間に有意な相関性は認められなかった〈図4). 

一般住民間において浸淫度が普通的である BKウイノレ

ス，およびインフルエンザA型ウイノレス(香港型〉につ

いて， H 1価を測定し同一血清の ANA価と対応させ

ると，前述のごとく，まったく異った相関性を示した.

RNAウイルスであるインフノレエンザウイノレスの場合に

は，まったく相関がなく， DNAウイルスである BKウ

イルスの場合に特異な相関性を示したのは興味深い.細

胞核の糖タンパク成分に対する抗体が関与するSpeckled

型では， ANA価と BKウイ Jレス HI価との間に正の

相関，すなわち，両者の値が並行して上下する関連性

が，細胞核の DNAI乙対する抗体の関与する Shaggy

型では，反対に負の相関，すなわち，一方の値が高けれ

ば他方の値は低いという関連性がみられた.また，両染

色型の複合型になると正負の相関が相殺された.Shaggy 

型， Speclded型， Homogeneous型と分類したものも

まったくの純粋型ではなく，実際には比較的なものであ

る.従って，それらの混在比率関係によって，個々の血

清における ANA価と BKウイルス HI価との関連

性は変わってくる乙とが考えられるので，当然被検血清

標本が異ってくれば，算出される相関係数値に若干の変

化が出てくるであろう.以上の解析は，単一血清につい

ての試験結果であるので，経時的に採寂した間一患者の

血清についての調査も行なう必要がある.

結論

抗核抗体(ANA)陽性血清について BKウイノレス HI

抗体価，および，インフノレエンザA型ウイルス HI抗体

価を測定し次の結論を得た.

1) 健康者血清49件， ANA陽性血清 185件， ANA 

陰性出清20件の 3者における BKウイノレス HI抗体保

有率(注1: 16)は，それぞれ， 10096， 9896， 9596，平

均 HI価 (8X 211)は， 3. 80， 3. 89， 3. 60であり，両

値とも 3者の聞に統計学的に有意な差は認められなかっ

7こ.

相関 係 数

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

B K ウイルス H 1価との

第 1群 ※

第 2群

第 3群

インフルエンザウイルス

A/足立2/57株との相関

第 1群

第 2群

第 3群

A/愛知2/68株との相関

第 1群

第 2群

第 3群

※:表3のANA染色型群別による

図 4. 算出相関係数値の95%信頼区間
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抗核抗体価とインフノレエンザ、ウイルス

HI価の相関

表 5.抗核抗体価とインフノレエンザウイルス

HI価の相関

表 4.

インフノレエンザHI価(A/愛知2/68)

(8X 2n) 
345  

抗核抗体価

(5 x 2n) 
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清γ 田口文

群別は表3の ANA染色型群別による

2) ANA陽性血清185件を染色型別に従い， 第 l群

Speckled型 (52件)，第2群 Shaggy型， Shaggyと

Homogeneous混在型(34件)，第 3群 ShaggyとSpeckled

混在型， ShaggyとSpeekledとHomogeneous混在型に

大別して ANA価と BKウイノレス HI価との相関係数

値を算出したところ，群別によってきわだった特色がみ

られた.第 1群では正の相関(rニニ0.45)，第2群では

負の相関(1'ニー0.41)，第 3群では無相関 (r=0.12) 

がそれぞれ認められた.第 1群と第 2群における相関係

数値は，統計的に有意であった.

3) インフノレエンザA型ウイ Jレス (A/足立 2/57

株， A/愛知 2/68株〉に対する HI価と ANA価と

の聞には，各染色型を通じて明らかな相関は認められ

ず， BKウイノレスの場合にみられた群日iJの特色もみられ

なかった.

群別は表3の ANA染色型群別による

(本研究の概要は日本ウイノレス学会第羽田総会1978年

10月で発表した.) 
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都内飼育豚におけるインブ)["エンザウイ)["スHI抗体保有調査 (1977年 2月'"78年 5月〉

岩崎謙二六伊藤忠彦穴山崎 清 六 坂 井 富 士 子 *

Incidence of Antibodies against Influenza Viruses 

in Swine Raised in Tokyo 

KENJI IWASAKI*， TADAHIKO ITO*， KIYOSHI YAMAZAKI* 

and FUJIKO SAKAI* 

緒 日

1976年2月アメリカのニュージャージー州におけるイ

ンフノレエンザ(以下「イJと略す)流行時に，患者から

豚型「イ」ウイノレスに一致するウイルスが検出されたと

いう報告1)は大きな反響をひきおとした.過去の「イ」

流行史から明らかとなったA型「イ j ウイルスの10'"'-'15

年周期の抗原不連続変異株出現事実に基づいて考える

と，現在，人の間で流行しているA香港型「イ」ウイノレ

スは1968年にはじめて出現してから 10年近い年月を経過

しており，消滅期の近いことが予想されるので，今回検

出された豚型ウイノレスは次期流行ウイノレスの候補として

関心がもたれる ζ ととなった.

著者らは豚型「イ」ウイルスの都内侵入を監視すると

ともに，入社会で現在流行しているA型およびB型「イ」

ウイ Jレスの感染流行が豚社会へどのように影響している

かを知るため都内飼育豚におけるこれら各ウイルスに対

する HI抗体保有状況を調査した.

材料と方法

被検血清豚血清は都内飼育豚から屠殺時に採取した

ものである.

「イ」ウイルスHA抗原豚型， A型， B型ウイ jレス

のHA抗原を実験に供じた.供試ウイ Jレス株名は表 1の

通りである. HA抗原としては各株ウイ Jレス感染鶏卵袈

尿波を使用したわ.

HI試験常法3)iζ準拠してマイクロタイター法で実

施した.血清中の hormalinhibitor除去の比較試験で

採用した除去法については本文中に記載したが，その他

の試験はすべて RDE処理血清についてHI試験を行な

った.被検血清は normalinhibitor除去の処理を行な

った後，ニワトリ赤血球を添加して非特異凝集素を吸収

してから HI試験を行なった.

表1. 使用ウイルス抗原株

A/SW 15/30 A/NJ 8/76 (Hsw 1 N1) 

A/新宿1/5δ (H1 N1) 

A 型 A/熊本1/56A/足立2/57 (H2 N2) 

A/東京494/72A/東京452/73
(H3 N2) 

A/東京462F/75A/東京659/77

B/世田谷3/56B/杉並66/68B/大阪2/70
B 型

B/群馬1/73 B/神奈川3/76

成績と考察

豚血清中の normalinhibitor 除告の比較試験 RD 

E法， KI04
、法，RDE+KI04 法， トリプシン +KI04

法の 4法における normalinhibitor除去効果を比較検

討した. RDE法は血清 1容に RDE3容を加え， 370 

フラン器内で一夜反応させた後560 30分間加温した.

KI04 法は血清 1容に対して M/100またはM/50KI04 

を2容加え，370

で1時間反応させた後，2%グリセリ

ンを1/10量と I容の生理食塩液を加え， 560 30分間加温

した.RDE十KI04 法は 1容の血清に 2倍濃度 RDEを

等量加えて， 370
で一夜反応させた後，560 30分間加温し

て， 2容の KI04を加え，370

で1時間反応後 2%グリ

セリンを添加した. トリプシン +KI04法は血清 1容に

等量の 4mg/mlトリプシン液を加え， 560 30分間反応

させた後， KI04処理を行なった.また対照として血清

l容に生理食塩液 3容を加えて370に一夜おいたのち560

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 Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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豚血清の処理法別HI価 (8X2n)表 2.
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無処理

RDE 
KI04 

RDE. KI04 

トリプシン .KI04 
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3 

た.乙の現象は M/100KI04 よりも M/50KI04 の処

理時により強くあらわれた.無処理時のHI価に比較し

て最高64倍の増強がみられた例もあった.以上の実験結

果から被検血清の normalinhibitor除去は RDE法に

よるのが最適と判断した.

都内飼育豚の「イJウイルスHI抗体保有調査成績

1977年 2月""""78年 5月までに採取した都内飼育豚血清計

786例について行なった「イ」ウイノレスHI試験結果を

表4と5に示した.表4には A/NJ 8/76株， 表 5には

A/東京659/77とB/神奈川3/76両株に対する HI抗体保

有状況を採血月別の抗体価分布にまとめて示した. A/ 

N J 8/76株に対する抗体は77年 2月に採取した豚血清50

例の検索では全く認められなかったが， 3月に採取した

血清50例中 3例に， 4月に採取した血清49例では43例に

※-: <8x21 

30分間加温したものを無処理血清とした. 35例の豚血清

について比較実験を行なったが，そのうちの10例の成績

を抽出して表 2と3に示した.表 2~ζ はM/100 KI04処

理の事例を，表 3には M/50KI04処理の事例を示した.

豚型の A/SW15/30， A/N J 8/76両株に対する HI価

は無処理対照と各処理群との聞に全く差がみられず，

normal inhi bi torの影響はなかった.他の人由来の各

株では， 様々な変化を示した. A/足立2/57， A/東京

659/77両株に対する normalinhibitorはトリプシン十

KI04処理では除去され難かった.B型ウイ Jレスに対す

る normalinhibitorの除去効果はウイノレス株によって

差がみられたばかりでなく， B/大阪2/70， B/杉並66/

68， Bll立田谷3/56各株に対しては normalinhibitorの

影響が KI04 処理によって増強されるととが観察され
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表 3. 豚血清の処理法別 H1価(8 x 2n) 

ウイノレス抗原株

豚血清 処理法 A/ A/ A/ A/ A/ A/ A/ B / B / B / B / 
No. SW 新宿足立熊本 東京 東京 東京|世田谷杉並大阪群馬

15/30 1/56 2/57 1/65 494/72452/73 462F/75 3/56 66/68 2/70 1/73 

無処理一※-- 5 3 4 3 2 31  1 2 

20406 RDE 

K104 

RDE・K104

無処理

20407 RDE 

K104 

RDE・K104

無処理

5 

1 

5 

20409 RDE 

K10" 
RDE.K104 

無処理 5 

20410 RDE 

K104 

RDE.K104 

2 4 
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2 。山ーよ

り
h
H
1
i

月

d

q
ム

4 

1 

3 2 3 

5 5 

3 2 2 2 

4 3 7 

3 4 5 3 3 2 2 2 

3 3 6 

無処理 5 2 4 

20412 RDE 

K104 

RDE・K104

※ー:く8X21

認めた.以後調査月聞に多少の差はあったが，かなりの

高率でA/NJ 8/76株に対する抗体は検出された. との

調査結果は， 77年 2月以前には都内飼育豚の開に全く存

在しなかった豚型「イ」ウイノレスが 3月以降侵入し，そ

の感染流行が急拡大された ζ とを示唆している. A/東

京659/77， B/神奈川3/76両株に対する抗体保有状況は

A/N J 8/76株に比べると明らかに低く，とくにB/神奈

川3/76株で顕著であった.乙の調査期間中に， 77年初頭

にはB型「イJウイルスの，また78年初頭にはA型「イ」

ウイルスの感染流行が都民の間で発生したにもかかわら

ず4，5}，都内飼育豚の両株ウイノレスに対ーする抗体保有状

況は全期間ほとんど変化を示さなかった.

同一月日に採血した豚血清を飼育場別に分類し， A/ 

N J 8/76， A/東京659/77両株に対する H1抗体保有状況

を表6に示した.間株lζ対する抗体保有状況は飼育場に

よって，同一月日採取血清でも，ある飼育場では7096~c

;;;;; 8 x 23 のH1価がみられるのに他の飼育場ではすべ

てく 8X 21 であるというように極端な差がみられた.

ζのような観察結果は個々の飼育場における豚集団の閉

3 4 3 4 3 

1 

2 

4 4 7 

鎖性(一つの飼育場の豚は他の飼育場の豚と屠殺される

まで接触がない〉に基づ、くものと考える.接触ー飛沫を

主感染経路とする「イ Jウイ jレスの入社会における感染

流行は前述の飼育条件では豚集団には反映し難い ζ とを

示唆している.

結論

1977年 2月........，78年 5月までに採取した都内飼育豚血清

786例について， 豚型およびA型， B型「イ」ウイルス

に対する H1抗体保有を調査して次の結論を得た.

1. RDE法， K104法，RDE十K104法， トリプシ

ン十K104法を応用して，豚血清中の normalinhibitor 

除去の比較試験を行なった.豚型ウイ Jレスに対する H1

抗体価は処理法による差がみられなかったが，株によっ

ては KI04 処理を行なうと H1抗体価の上昇を認める

ものがあった.結論的には RDE法が最適と考えられ

た.

2. 都内倒育豚血清における A/NJ8/76株抗体保有

状況の逐月調査結果から， 1977年 2月以前は全く存在し

なかった豚型「イ Jウイノレスが 3月から侵入しはじめ，
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1977年 2月'-""'1978年 5月におけると場豚の抗体保有状況表 4.
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1977年 2月'-""'1978年 5月におけると場豚の抗体保有状況表 5.

B/神奈川3/76株A/東京659/77株

価 C8X2n)

4 0 

体

3 

抗HI 

2 2 

1978. 

1 

円

山

口

O
Q
d
t
i
a

問。
q
d

り

臼

円

。

q
u
Q
d
O
O
Q
M
A佳
ヴ

4
同

h
u
o山

噌
Eム

4

E

A

4

E

A

噌'ム

7

1

0

7

5

5

7

5

7

1

8

1

6

8

3

7

 

1

A

A
吐

A
せ

A
ゐ

A
吐

A
吐

d告

A
吐

円

。

A
晶

Q

U

A

-

A位
向

δ

n

G

3

1 

1 

2 

ー

ム

円

。

1
ム

ワ

山

り

山

円

ん

ぜ

i
-
1
i

り

ω

。μ1
i

り
山

2

5

2

3

4

6

5

1

1

1

2

4

5

4

0

4

 

噌
i

n

L

1
ょ

1
ム

噌

1

4

1

ム

1
4

9

7

0

8

7

3

2

4

2

2

1

2

2

4

4

4

 

ワム

M

q

u

q
ム

り

山

1

4

0
山

ワ

山

ワ

μ
q
d

円

。

円

。

円

a

q

u

円

。

円

ム

0※ 

7

5

6

4

6

7

1

2

3

7

4

3

1

7

4

4

 

り
u

o

，“

t

i

-

-

検査頭数

n
y
n
u
n
U
D
o
n
u
o
o
n
u
o
O
A
U
n
u
n
u
n
U
A
u
z
u
o
o
n
u
 

5

4

4

5

4

4

4

5

5

4

5

5

4

4

4

 

採血年月日

2. 23 

3. 23 

4. 27 

5. 25 

6. 22 

7. 27 

8. 31 

9. 21 

10. 26 

11. 16 

12. 14 

1. 25 

2. 22 

3. 22 

4. 19 

5. 17 

1977. 

6 

120 

※o : <8x21 

631 5 26 159 421 141 752 計ム、
Q 



1978 Ann. Ret. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 62 

飼育場別と場豚の抗体保有状況表 6.

A/東京659/77株A/NJ8/76株
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急速にその感染流行が拡大したことが明らかとなった.

3. 豚血清における抗体保有調査結果から，豚の抗体

保有状況に入社会におけるA型， B型「イ」ウイルス感

染流行実状は直接には反映しないものと考えられた.

文献

1) Morbidity and Mortality Weekly Relうort: 25， 

21， 1976 

2)岩崎謙二，伊藤忠彦，吉田靖子ほか:東京衛研年
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1976年 4月'"77年 3月の東京都内インフルエンザ流行検索成績

岩崎謙二六伊藤忠彦穴山崎 清*

Prevalence of Influenza Occurred in Tokyo， 1976-1977 

KENJI 1W ASAK1*， TADAH1KO 1TO* and K1YOSH1 YAMAZAK1* 

During the period from April 1976 to February 1977， 168 throat washings of patients with acute respi-

ratory disease were examined for the presence of influenza， parainfluenza and adeno viruses， and 145 paired 

sera of them were examined on their antibody responses against these viruses. 1n addition to this， the 

incidence of H1 antibodies in hea1thy inhabitants in Tokyo against several known influenza virus strains 

was a1so studied for clarifing degree of dissemination of the viruses in the community. Results obtain司

ed are summarized as follows: 1) Throughout the survey period， a tota1 of 35 strains of B type influenza 

virus was iso1ated from the patients involved in the 15 outbreaks. 2) I-II test made on 145 paired sera of 

patients revea1ed that 83 individua1s who were involved in the 2 outbreaks in April and June and in the 

20 outbreaks from December 1976 to February 1977， were founcl to be suHerecl from the infection of B 

type influenza virus. 3) Virological ancl serologica1 investigations macle on the specimens revea1ecl that 

there was no infections clue to A type influenza， parainfluenza ancl adeno viruses. 4) From the results of 

cross H1 test made on the newly isolated ancl the laboratory stock strains of B type influenza viruses， it was 

founcl that antigenic variations have occurrecl in the newly isolatecl viruses in consiclerab1e clegree. Antigen岨

ic variations in the virus were a1so confirmecl from the H1 test for antibocly response of the patients. 5) 

On observation on month1y inciclence of the antibocly in healthy subjects， it was assumecl that the epiclemic 

of B type influenza virus began in Novemb目 1976ancl lastecl till March 1977. 

緒 日

1976年11月よりはじまった東京都内のかぜ患者流行状

況を，集団かぜ患者発生のため実施した都内公立小中学

校における学級・学校閉鎖数を指標に推測すると，今次

流行の規模はかなり大きく， 77年 2月上旬を流行ピーク

とし 3月末まで続いたと考えられる.

流行時に採取した患者材料について行なった病因検索

試験の結果から，今次流行の主病因ウイノレスはB型イン

フノレエンザウイ Jレスであったことが判明した.冬期にな

るとほとんど毎年， インフノレエンザウイノレスを病因とし

たかぜ患者発生流行はお ζ っているが， B型ウイノレス感

染流行は1974年1)以来 2年ぶりのものであった.

1975年11月 ~76年 3 月のA香港型ウイノレス感染流行2)

が終息した直後の76年 4 月 ~6 月に， 76年11月 ~77年 3

月の本格的B型ウイノレス感染流行に先行してB型ウイノレ

ス感染の小流行が散発していたととも確認されているわ.

乙れら流行時にかぜ患者から採取した検体について行

なった病因ウイルス検索試験結果，新しく検出したB型

インフノレエンザウイノレス株の抗原分析試験成績および今

次流行の前後を通じて採取した一般都民血清について行

なったA型・ B型インフノレエンザウイルス H1抗体保有

遂月変遷調査成績を述べる.

実験材料と方法

ウイルス分離試験 急性期に採取した患者うがい液を

検体として，下記の各ウイノレスを検索対象にウイノレス分

離試験を行なった.インフノレエンザウイルス分離はふ化

*東京都立衛生研究所微生物部ウイノレス研究科 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， Shinjulnト1m，Tokyo， 160 Japan 
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ウイノレス株相互のHA抗原類似関係が系統的に数量的に

明らかとなる.

実験成績と考察

かぜ患者材料における病因ウイルス検索成績 1976年

4 月 ~77年 2 月までに急性JW うがい波，急性期-回復期

ペア血清を採取して病因ウイノレス検索を行なったかぜ患

者 168名における集団単位の検索結果を表 1に示した.

ウイノレス分離試験および血清試験の結果から B型イン

フノレヱンザ、ウイルス感染が確認できたのは， 35集団の中

で22集団であった.A型インフノレエンザ，アデノ，パラ

インフノレエンザ各ウイノレスの感染が確認できた集団はな

かった. B型インフノレエンザ、ウイノレス感染が確認できた

22集団の中で，各 1集団における患者発生は1976年 4月

と6月に，他の20集団では76年12月，.....__77年 2月におこっ

た.

35集団の患者から採取できた急性期うがい液 168件に

ついて， ウイノレス分離試験を行ない， 15集団36名の患者

うがい液から B型インフルエンザウイノレスを分離同定し

た. A型インフノレエンザ¥ パラインフノレエンザ¥ アデ

ノ，エンテロの各ウイ Jレスは全く検出できなかった.

145名の患者ベア血清について行なった血清試験の結

果から， 22集団89名の患者血清においてB型インフルエ

ンザウイノレス抗原に対する有意抗体上昇 (8倍以上〉を

認め，同ウイノレス感染のあったととを確認した. 145名

の患者の中には， A型インフノレエンザ~， 1 "'-' 3型パライ

ンフノレエンザ¥アデノ各ウイ jレス抗原に対する有意抗体

上昇を示したものがなかった.

鶏卵を，アデノ，パラインフノレエンザ¥エンテロの各ウ

イノレス分離は FL，HeLa， Hep 2， Vero， CMKの各種細

胞培養を使用して行なった.検体処理， ウイノレス分離培

養および分離ウイルス問定は既報の記載めに従って実施

した.

血清試験 患者血清は急性期と回復期に採取したもの

をペアにして， A型・ B型インフ Jレエンザ、ウイノレス S抗

原，アデノウイルス S抗原を用いた補体結合反応試験な

らびにA型・ B型インフノレエンザウイノレスHA抗原， 1 

"'-'3型ノfラインフノレエンザウイノレスHA抗原を用いたH

I試験を行なって病悶ウイノレスを究明した.

都内居住の健康者ーから採取した血清については， A型

.B型インフノレエンザウイルスHA抗原を用いたH1試

験を行ない，採血時月別の集計成績から一般都民におけ

る抗体保有状況の逐月変遷経過を解析した.

補体結合反応試験およびH1試験は常法5) に準拠して

徴最法で実施した.

B型インフルエンザウイルスの抗原分析 B型インフ

Jレエンザウイルスの研究室保存株および新鮮分離株につ

いて交差H1試験を行ない，得られたH1価を基礎にし

て供試ウイノレス株間のHA抗原類似性を数量的に検討し

た.解析方法の詳細は前報6)の記載どおりである.供試

ウイノレス株聞の抗原類似度は実測したいくつかのH1価

を基にし一定数式により算出した平均距離係数値で定量

的に表現した.平均距離係数値の小さな，すなわち類似

度の高い間柄のウイノレス株を順次まとめて，より大きな

群を作ってゆく連続群形成法を応用して整理すると供試

1976年 4 月 ~77年 2 月における都内発生かぜ集団の病因ウイノレス検索成績表1.

ノfラインフノレエンザ

ウイノレス感染集団

アデノウイルス

感染集団

インフノレエンザウイノレス

A型感染集団 B型感染集団

検索

集団数

検索時期

年月 句
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感染はウイノレス分離，急性・回復期ペア血清における抗体価有意上昇をもって判定した.

。。22 。35 計-
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1976""""77年のB型インフノレエンザ患者83名の急性期回復期ペア血清における A'B両型

ウイ Jレス抗原に対する HI抗体保有率と平均抗体価

表 2.
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抗体保有率はHI価 8X21 以上について算出した.
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日 I試験検索によってB型インフノレエンザ、ウイルス感 似していることを示唆している.

染が確認できた患者83名のペア血清について行なったH B型インフルエンザウイルスのHA抗原分析成績今

I試験結果から，供試ウイルス抗原株別の平均H1抗体 次流行時に採取した 168名の急性期患者うがい液から36

価および標準偏差値を算出して表 2に示した. 株のB型インフノレエンザウイノレスを分離同定した.研究

A型ウイ jレス 3株抗原について，急性期と回復期血清 室保存の B型インフノレエンザウイノレス， 東京 63/73，群

の平均抗体価を対比させ，両者の差について統計学的検 馬1/73，岐阜2/73，東京53/73，神奈川3/76と，新鮮分離

討を行なったが，いずれの差も 5%以下の危険率レベソレ のB型インフノレエンザウイノレス，東京709/76，東京9/77

では有意でなかった.一方， B型ウイノレス 3株各抗原で 各株抗原に対する高度免疫ニワトリ血清を用いて行なつ

の差はすべて 1%の危険率レベノレで有意であった. たH1試験の結果では，新鮮分離ウイルス36株相互の間

B型ウイルス 3株各抗原lζ対する H1抗体価を患者83 ~ζ抗原構造上の差を認めることができなかった.

名の血清について急性期と回復期の対応で整理すると表 今次流行時に検出したB型ウイノレスのHA抗原構造

3のようになった. を，過去の流行B型ウイノレスとの関連で検討する目的

回復期血清の抗体価が同一人の急性期血清抗体価に較 で， 1968~1977年の流行B型ウイノレス 14株，今次流行B

ベて， 8倍以上の有意抗体上昇を示す比率は，使用抗原 型ウイノレス 4株のHA抗原および、同株高度免疫ニワトリ

のウイノレス株によって変化した. B型ウイ jレス 3株抗原 血清を用いて行なった交差H1試験の結果は表4に示し

を用いたH1試験結果の判定でB型ウイノレス感染が確認 た.

できた今次流行時の患者83名について， ウイノレス株別の 13の供試血清で測定されたH1抗体価の値を基礎にし

有意抗体上昇をみると，東京63/73株では38名(45.8%)， て算出された供試ウイノレス株相互の平均距離係数値を指

群馬1/73株では48名 (57.8%)，神奈川 3/76株では62名 十票にHA抗原類似度を定量的に判定した.距離係数値の

(74.796)であった. 最も小さい関連株を順次まとめ，より大きな群を作って

約 1/4の患者において，今次流行ウイノレスと考えられ ゆく連続群形成法を応用して，供試ウイルス18株におけ

るB/神奈川 3/76株抗原での有意抗体上昇で認められず る相互のHA抗原類似関係を整理すると図 lのようにな

非流行ウイノレスと考えられる B/群馬1/73株またはB/東 った.

京63/73株抗原で有意抗体上昇を認めた. 供試ウイノレス株は大l略3群に分けることができるが，

ζれら患者の中には，急性期に採取したうがい液から 各群聞に明確な線引きをすることは難しい.乙れら群別

B/神奈川 3/76株と類似抗原のウイノレスを検出したにも と供試ウイ Jレス株の分離年次との関係は複雑であって，

かかわらず，急性期・回復期ペア血清の抗体価比較で 1973年流行時の分離株などは 3群にまたがって分布して

は，神奈川3/76株抗原に対する抗体の有意上昇がなく， いる.概括的にみれば， 1971年以前の流行時における主

検出ウイノレスとは明らかに抗原性状が異った群馬1/73株 流行ウイルスは第 1群に， 1973年流行時の主流行ウイル

ないし東京 63/73株抗原に対する抗体の有意上昇を示し スは第 2群に，今次流行時の主流行ウイノレスは第 3群に

た例があった. 分類することができる.

このような現象は，患者が過去において受けた感染ウ 今次流行ウイノレス株のHA抗原構造が第 1群ウイノレス

イノレスあるいは接種ワクチンに含まれたウイノレスの抗原 よりも第 2群ウイノレスにより近似していること， 東京

構造を反映した既往歴反応の結果に関係があると考えら 717/74株のように群別し難いウイノレス株の存在するこ

れる. と，同一群内のウイノレスであってもウイルス株別によっ

表 3に示した成績について，使用抗原ウイノレス株別の て抗原構造に多少の変化のある ζ とが図 lから理解でき

急性期と回復期血清における抗体価の相関係数値を算出 る.

すると，東京63/73株で0.706，群馬1/73株で0.384， 神 今次流行に先立つて行なわれた予防接種に使用された

奈川3/76株で0.425となり，強い正の相関性は東京63/73 インフノレエンザワクチンに含まれたB型ウイルス抗原

株でのみ観察された. は，第 2群に属する岐阜2/73株であり，今次流行ウイノレ

患者83名の回復期血清における 3株ウイルス抗原に対 スとは抗原的に大きな差があった.

する H1抗体価相互の相関係数値を算出すると，強い正 1976年 6 月 ~77年 3 月における一般都民のイン 71レエ

の相関性は群馬1/73株と神奈川3/76株との間で認められ ンザウイルスHI抗体保有調査一般都民から， 1976年

た.乙のような事象は今次流行ウイノレス神奈川3/76株の 6 月 ~77年 3 月にかけて遂月的に採集した単一標本血清

HA抗原構造が東京 63/73株よりは群馬1/73株により近 1，229件について，インフノレエンザウイノレス， A/熊本22
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表 41968'"'-"77年B型インフルエンザウイノレス流行時の分離株19株の交差HI試験成績

~o. 179 204 197 223 222 230 232 242 228 260 262 259 243 244 306 307 308 309 310 311 312 313 314 
抗血清覧大東東東東東東群岐岐 山東東雲裂東東東東東東東東

島仮京京京京京京烏阜阜形京京川川京京京京京京京京
1 2 1065 63 53 69 144 650 1 1 2 1 717 717 1 3 709 709 9 9 15 15 77 77 

抗 原 / / / / / / / / / / / / / / / / / / / / / / / / 
68 70 71 73 73 73 73 73 73 73 73 73 74 74 76 76 76 76 77 77 77 77 77 77 

鹿児島1/68 0 -2 -1 0 -6 -6 -6 -6 -6 -6 -6 -5 -6 -6 -6 -3 -5 -3 -6 -6 -6 -4 -6 -6 

大阪2/70 … 1 0 0 0 -6 -6 -6 -6 -6 -3 -6 -6 -6 -6 -6 -5 -5 -4 -3 -6 -6 -6 -6 -4 

東京1065/71 -1 -2 0 0 -6 -6 -6 -6 -6 -3 -6 -5 -6 -6 -6ー5-4 -3 -3 -6 -6 -6… 6 -4 

東京63/73 -1 -3 0 0 -6 -6 -6 -6 -6 -4 -6 -5 -6 -6 -6 -4… 4 -3 -3 -6 -5 -6 -6 -3 

東京53/73 -6 -6 -6 -6 0 -1 -1 -1 -2 -1 -3 0 -1 -3 0 0 0 0 -2 -1 0 0 -4 -3 

東京69/73 -6 -6 -6 -4 -1 0 -3 -3 -1 -1 -2 -1 -3 -6 -6 -5 -4 -2 -4 -5 -4 -3 -4 -4 

東京144/73-6 -6 -6ー 3 0 1 0 0 -3 -1 -4 -1 0 1 -1 0 0 0 -1 0ー 2-1 -4 -3 

東京650/73-6… 6… 6 -3 -1 0 0 0 -3 -2 -5 -1 1 -2 -2 -1 0 0 -1 1ー 2-2 -5 -4 

群馬1/73 -6 -6 -6 -3 -1 0 -1 -2 0 0 0 1 -2 -5 -6 -5 -2 -2 -4 -4 -4 -2 -3 -3 

岐阜1/73 … 6 -6 -6 -3 -1 0 -2 -2 0 0 0 0 -3 -5 -6 -4 -3 -2 -4 -4 -4 -3 -3 -3 

岐阜2/73 … 6-6-6-3-10-2-2-1000-3-6-6-4… 4 -2 -4 ~4 -4 -3 -4 -3 

山形1/73 -6 -6 -6 -6 -1 1… 1 -2 -2 1… 2 0 -2 -5 -2 -2 -1 -1 -2 -3 -1 1 -5 -4 

東京717/74-5 -5 -2 0 -1 -3 -1 0 -2 0-1 … 1 0 0 0 0 0 0 -1 -1 -1 0 -1 0 

神奈]111/76-6 -6 -6 -3 -1 -5 -2 -2 -5 -2 -6… 1 -2 -3 0 0 -1 0 -1 1 0 0 -2 -2 

神奈川3/76-6 -6 -6 -6 -2 -5 -3 -3 -6 -2 -6 -2 -3 -3 -2 0 -1 -1 -1 -2 -2 -2 -3 -3 

東京709/76-6 -6 -6 -6 -1 -5 -1 -2 -6 -3 -6 -2 -3 -3 0 0 0 0 0 -2 -1 -1 -3 -2 

東京9/77 -6 -6 --6 -3 -1 -4 0 1 -6 -3 -6 -2 0 -1 0 0 0 0 0 0 1 0 -1 -2 

東京15/77 -6 -6 -6 -2… 1 -5 -2 -2 -5 -2 -6 -1 -3 -3 1 0 0 0 0 -1 0 0 -2 -2 

東京77/77 -6 -5 -6ー 2-3 -2 -2 -2 -3 -1 -2 -1 -3 -5 -2 -1 0 0 1 0 -2 0 0 0 

表中の抗体価は対応株値に対する比〈相対日 I価 2の乗数値〉で示しである.

-6には -6および<-6を含む.

ウイルス株名 0.0 

大阪 2/70 

東京 1065/71

東 京 63/73 

群馬 1/73 

l岐阜 1/73 

岐阜 2/73 

東京 69/73 

東京 717/74 

山形 1/73 

東 京 53/73 

東京 144/73 

東京 650/73 

東 京 77/77 

神奈川 3/76 

東京 709/76 

東京 9/77 

神奈川 1/76 

東京 15/77 

平均距 離 係 数 値

1.0 2.0 3.0 

図1. B型インフ jレエンザウイルス18株のHA抗原類似関係図

4.0 
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1976年 6月"-'77年 3月の一般都民におけるインフノレエンザウイルスHI抗体保有表 5.
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次の上昇が認められた. B型ウイノレス抗原lζ対する HI

抗体保有率および平均抗体価の 1次上昇は今次流行の本

格的開始時期を，また77年 2月"-'3月における 2次上昇

は流行規模の急拡大時期を反映したと考えられる.

流行開始前における B/神奈川3/76株抗原に対する一

般都民の抗体保有状況がきわめて低かったことが今次流

行拡大の大きな要因であった.

結論

1976 :1:j 二 4 月 "-'77年までの間に，者Iq)~で発生した35集団

HI抗体価は 8x2n値で示した.

/76， B/岐阜2/73，B /神奈川3/76各株のHA抗原を用

いて行なったHI抗体保有調査の集計成績を表 5に示し

た.

乙の調査成績から抗原ウイ jレス株別に，各月のHI抗

体保有率 (H1抗体佃i16以上〉と平均HI抗体filli(H 1 

抗体価16以上について〉を算出して，逐月経過をたどる

と，両値ともにA/熊本22/76株では比較的変動は少なか

ったが， B/群馬1/73，B/神奈川3/76両株では76年11月

にまず 1次の上昇が，次いで77年 2月，...__3月にかけて 2
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のかぜ患者について，インフノレエンザ¥パラインフルエ

ンザ¥アデノ，エンテロの各ウイノレスを検索対象とした

病因ウイ jレス究明を行なった.また一般都民を対象とし

たインフルエンザウイノレス血中抗体保有状況の逐月調査

も行なった.検索・調査の結果は次の通りである.。患者 168名から急性期に採取したうがい液につい

て，ふ化鶏卵および 7種類の培養細胞を用い， ウイノレス

分離試験を行なった結果， 36名の患者うがい液より B型

インフノレエンザウイノレスを分離同定した.A型インフノレ

エンザ，パラインフ jレエンザ，アデノ，エンテロの各ウ

イノレスは検出できなかった.

2) 患者 145名の急性期・回復期ペア血清について，

補体結合反応試験およびHI試験を利用した病因検索を

行ない， 89名lζB型インフノレエンザウイノレス感染のあっ

たζ とを確認した.A型インフノレエンザ， 1 ----3型ノfラ

インフルエンザ，アデノの各ウイノレス感染は確認できな

かった.

3) 検索した35集団中， B型ウイノレス感染が確認でき

たのは22集団であり，各 1集団は1976年 4月と 6月に，

残り20集団は76年12月----77年 2月に患者発生があった.

4) H 1試験を利用したB型インフノレエンザウイノレス

抗原分析の結果，新鮮分離株36株の抗原構造はほぼ同ー

と考えられたが， 1971年以前および73年の主流行ウイル

スとは明らかな差異を認めた.

5) 一般都民から採集した血清 1，229件について行な

ったインフノレエンザウイノレスHI試験成績を集計し， H

I抗体保有状況の逐月変遷を解析した結果，今次流行は

B型インフルエンザウイノレス感染であったこと，流行は

1976年11月にはじまり， 77年 1月以後に急拡大した ζ と

が明らかとなった.
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1977年 4月"'-'78年 2月の東京都内インブルエンザ流行検索成績

剖
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(4倍以上〉を指標とした.集団単位でみると， 23集団

(43.496)に「イ JAH3型， 16集団 (30.2%)に「イ J

AH1型ウイルス感染を， 6集団 (11.35ぢ〉に「イ JA 

H 3， AH  1両型ウイルス感染の混在を確認した. IイJ

AH3型ウイルス感染は， 77年 4'""-'6月と77年12月'""-'78

年 2月に， AH  1型ウイノレス感染は78年1'""-'2月に認めら

れた.今回の都内「イ」流行では先ずAH3型ウイルス

感染が先行し， 78年 1月中旬になってAH1型ウイノレス

感染が加わり， 2月にはAH1型ウイノレス感染が主体と

なった.患者からの検体採取は78年 2月末で一応中止し

たので，その後の推移を明らかにするととができなかっ

緒言

1977年初頭のインフルエンザ(以下「イ Jと略す)B 

型ウイノレス感染流行が終息したわ直後，同年4'""-'6月に

発生したかぜ患者から従来流行のA香港型 (H3 N 2) 

とは免疫性状の異った「イ JA香港型 (H3 N 2) ウイ

ルスを分離したわ. 一方，海外のソ連や香港においてA

H1型 (H1 N 1)ウイノレスの感染流行が確認されたわ.

とのような背景を考慮して， 1977年末'""-'1978年初頭に

予測されたインフルエンザ流行時の検索には大きな関心

があった.予期した通り AH3型と AH1型両ウイルス

の二重感染流行となった.以下その検索成績について報

告する.

東京都内で発生したかぜ患者集団における

病因検索成績

不明

。山令
t
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d
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表1.

発 生
年月旬

1977 

4下

5中

下

6上

下

12上

中

1978 

1 rj:J 

下

2上

下

材料と方法

ウイルス分離試験 患者急性期に採取したうがい水を

ウイノレス分離の検体とした.検索対象とするウイノレス種

類をl幅広くカバーするため，発育鶏卵のほかに 7種の継

代細胞を用いてウイノレス分離培養をお乙なつため.

被検血清 診断のためには患者の急性期および回復期

のペア血清を，一般都民の抗体保有状況を知る目的には

都内居住の健康人青壮年層より採取した血清を用いた.

赤血球凝集抑制試験 (H1試験〉 検査術式は既報4)

に準じ，マイクロタイターでおとなった.U型フ。レイト

を使用し，抗原および血清の希釈は主としてオートダイ

リューター (COOK社製〉でおこなった. HA抗原は

供試ウイノレスを発育鶏卵に接種培養して作成した.

成績と考察

患者の病因検紫成績 1977年 4月より 1978年 2月まで

に発生した「イ」様集団かぜのうち， 53集団 243名の患

者材料についてお ζ なったウイルス分離試験および血清

試験の総合的な検索結果を表 1~C示した.血清試験によ

る感染判定は，患者ペア血清における抗体の有意上昇

*東京都立衛生研究所徴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 Japan 
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た.集団発生患者ならひ、に一部都立病院小児科外来およ

び開業医を訪れた患者より得た急性期うがい水計 299件

についてウイルス分離試験をおζない， rイJAH 3型

88株， rイJAH 1型62株，コクサツキーB群5型 1株

およびエコー11型 3株の各ウイ Jレスを分離した.間一検

体より「イ JA型H3，H 1の両亜型ウイルスを検出し

た例はなかったが， rイJAH 3型ウイノレスとコクサツ

キーB群5型ウイルス， rイJAH 1型ウイノレスとエコ

ー11型ウイルスを検出した例が 1例ずつあった.エコー

1H盟ウイルスが検出された他の患者 2名中 1名は血清学

的に「イ JAH 1型ウイルス感染が立証された.残りの

1例は血清が得られなかった.

患者 273名のペア血清について， rイJA (H 0， H 

1， H 2，百 3)型および「イ JB型各ウイノレス株抗原

を用いてH1試験をお ζ ない，抗体有意上昇の有無によ

り85名 (31.3%)に「イ JAH3型ウイ Jレス感染を， 89名

(32.6%)に「イ JAH 1型ウイ Jレス感染を， 2名(0.4

タ~) ~と両亜型ウイノレスの感染を確認した.両亜型ウイノレ

ス感染を認めた 2名の患者は共に急性期血清採取後約 1

カ月の間隔をおいて回復期血清を採取しているので，両

ウイルスの感染時期を明確にすることはできなかった.

供試「イ JA 2型足立2/57，熊本 Y-5/57および「イ」

71 

表 2. インフルエンザAH3型患者ペア血清の

平均H1抗体価 (8x 2 n) 

血清

抗原ウイルス株

東京 東京 東京 熊本 東京
494/72452/73 462 F /75 22/76 659/77 

6.6 6.2 4.1 3.2 2.2 

8.1 7.7 7.0 6.3 5.5 

急性期

回復期

表 3. インフノレエンザ、AH1型患者ペア血清の

平均H1抗体価 (8x 2 n) 

血清

急性期

回復期

抗原ウイノレス株

FM 大町 USSR 東京東京
1/47 1/53 92/77 119/78 258/78 

<1 <1 く1 <1 く1

3.0 <1 3.7 1.4 2.5 

B型東京63/73，神奈川3/76株のウイノレス抗原に対する

抗体の有意上昇を認めた例はなかった.

急性期血清における「イ JAHO型ウイノレス PR8/34 

株抗原に対するH1抗体価がく8X21(く16)であったH

3型ウイ jレス感染患者73名中， 12名 (16.4%)は回復期

表 4. 高度免疫ニワトリ血清による新鮮分離株の同定試験

免 疫 血 清

ニワトリ ~o. 325 37 328 155 296 299 315 321 
A/PR A/FM A/大町 AjUSSR A/足立 A/東京 A/熊本 A/東京料 B/神奈川
8/34 1/47 1/53 92/77 2/57 494/72 22/76 659/77 3/76 

(HO~l) (H1~1) (H1~ 1) (H1~1) (H2~2) (H3~3) (H3~2) (H3~2) 
ホモのH1価 8192 512 2048 1024 2048 2048 2048 2048 2048 

<-6 <-5 

-2 -1 

o -2 

<-6 <-5 

<-6 <-5 

く-6 くー5

<-6 <-5 

<-6 

く-6

<-6 

-4 

-1 0 

-3 0 

<-6 く-5

ウ
イ
ル
ス
株

抗
原

A/P R8/34 。*** -4 

A/FM1/47 <-8 。

A/大町1/53 <-8 -4 

A/足立2/57 く-8 く-4

A/東京494/72 <-8 <-4 

A/熊本22/76 <-8 く-4

A/東京659/77(H3)* -4 <-4 

A/東京81/78(H3)* -4 <-4 

A/東京233/78(H3)* -4 <-4 

A/東京292/78(H3)* -3 <-4 

A/東京388/78(H1)* <-8 一2

A/東京436/78(H1)* <-8 -2 

A/東京288/78(H1)* <-8 -2 

B/神奈川3/76 <-8 <-4 

*今次流行時の分離株

** :今次流行時の分離株に対する免疫血清

く-6 <-6 一3 一2 <-6 

<-6 く-6 く-6 <-6 く-6

<-6 く-6 く-6 <-6 <-6 

。 <-6 く-6 <-6 く-6

-6 。 -4 く-6 く-6

<-6 く-6 。 -3 く-6

<-6 <-6 -1 。 く-6

<…6 <-6 -1 。 <-6 

<…6 <-6 -1 く-6

<-6 <-6 。 。 く-6

<-6 <-6 <-6 く-6 <-6 

<-6 く-6 く-6 く-6 く-6

<-6 く-6 <-6 く-6 <-6 

く-6 く-6 く-6 <-6 。

*** :相対H1価 2n 値
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血清中に孟8X 21 (16倍以上〉のHI価が認められ， う

ち 2名は 4倍以上の有意抗体上昇を認めた.向株に対す

る急性期血清H1価がく8x21であった H1型感染患者

75名のうち， 5 名 (7 労〉の回復期血清~C;;;8x 21 のH

I価が認められ，うち 2名は有意抗体上昇を示した.

日 3型ウイルス感染者30名およびH1型ウイルス感染

者38名のペア血清について，それぞれH3型ウイルス 5

株およびH1型ウイノレス 5株の抗原を用いてH1試験を

おこない， H 1抗体価にあらわれた同一亜型内のウイ Jレ

ス株聞の差を検討した.急性期および回復期血清の各ウ

イノレス株に対する平均H1価を算出し，表 2，表 3~ζ示

した. H3型ウイルス株に対する急性期および回復期血

清の平均HI価は共に抗原に用いたウイノレス株が分離さ

れた年代の古い)1国に高く，抗体上昇の程度は逆に分離年

次が新しくなる程高く，東京/494/72株と東京/452/73株

に対しては平均H1価の有意上昇が認められなかった.

乙の結果はH3型内の株間の抗原性の相違と患者のH3

型ウイノレスの感染歴の反映によるものと考える.一方日

1型ウイノレス感染者血清対H1型ウイノレス各株抗原の試

験では， 急性期血清の平均HI価はどの株に対しでも

く 8X 21 であり，回復期血清の抗体は大町1/53以外の

全株に上昇がみられ， USSR 92/77株で最も高い値が

得られた.

「イ j新鮮分離株の抗原分析結果 前述した通り今次流

行の検索で「イ JAH  3型ウイノレス88株と「イ JAH  1 

型ウイノレスを分離同定した.それらの新鮮分離株の一部

の同定試験の成績を表 4~ζ示した.表中の数値は，用い

た免疫血清の抗体価がそれぞれ異るので比較を容易にす

るため免疫ウイルス株に対する H1価(ホモのH1価〉

との比を 211 値であらわした相対日 I佃iである.すなわ

ち0はホモと同じ 1はその1/2のH1価を意味する.

H3型新鮮分離株は，A/熊本22/76株およびA/東京659/

77株とよく一致するが，古い年代のH3型東京494/12株

とは明らかに異っている.またH3型新鮮分離株と AH



平
血清免疫ウイルス
No 株 名 O 0，51・0

317東京 663/77一一一---，
316東京 659/77一一一一J ト
315東京 659/77
268東京470f/75
267東京46討 /75
270 Victo. 3 /75 -
272山梨 20/75 
299熊本 22/76 
276東 京680f/75
274東京593f/75
289東 京 452/73
217東京 452/73
255東 京 825/75
256東京364f/73
233熊本 1 /72 
295東京 494/72
213東京 494/72
161愛知 2 /68 
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ても等質の判定は慎重を要する.

一般都民における「イ JAH3型， AH1型ウイルス

HI抗体保有調査 1977年 4'"'-'12月と1978年 3"'4月に

採取した一般都民血清1，618件 (77年975件， 78年643件〉

についてAH3型ウイ jレス， AH 1型ウイルス抗原を用

いH1抗体価を測定し，それぞれについて年齢区分別に

陽性率と平均H1抗体価を算出し， 77年と78年の対比で

図3に示した. AH3型は東京659/77(東京1/77に同

じ〉株を， AH 1型は FM1/47株を抗原に用い，陽性率

は共lζH1抗体価孟8X 22 (32倍以上〉の比率を， 平均

H1抗体価はH3型は這8X21 (16倍以上)， H 1型は

~8 >< 22 のH1抗体陽性例について算出した. AH3型

ウイノレスに対する78年の抗体陽性率，平均H1価は共に

77年に比べ全年齢区分において一様に上昇した.一方，

AH1型ウイノレスに対する78年の抗体陽性率と平均H1

0型PR8/34株との聞にかなり強い交差反応が認められ

た.ζ のととは前述したAH3型患者のペア血清にみら

れた PR8/34株に対する H1価の上昇する現象が単なる

偶発的なものでない乙とを示している. H 3型新鮮分離

株は表示した免疫血清に対し，すべて同様の傾向を示

し， ウイノレス株間l乙差は認められなかった.既知の「イ」

AH3型ウイルス13株と今次流行H3型ウイルス 7株に

ついて高度免疫ニワトリ血清を用いておこなった交差H

I試験の結果を表 5に示した.表中の抗体価は，表4と

向様相対日 I価 2n 値で示しである.乙れら相対日 I住li

を基礎にして株間の抗原類似度(平均距離係数値〉を算

出し類似度の高いものをj順次まとめてより大きな若手を作

ってゆく連続群形成法で処理するわと図 1のようになり

供試「イ JAH3型ウイルスは 3群に大別された.今次

分離株は1975年春以前の分離株とは大きな差異が認めら

れた.かつ75年秋'"'-'76年の分離株とも明らかな差異を認

めたが，かなりの類似性があった. AH 1型ウイノレス新

鮮分離株についての詳細な抗原分析はまだ終了していな

い.表 4~乙示した通り高度免疫ニワトリ血清に対して新

鮮分離株はすべて1-:1:1型の免疫血清にのみ反応を示した

が，個々の価はH3型新鮮分離株の場合ほど均一ではな

かった.今次流行時のH1型ウイノレス感染患者38名の回

復期血清について， FM1/47，大町1/53，USSR 92/77 

株および新鮮分離株東京119/78，東京258/78株抗原を用

いてHI価を測定し，同一血清の各株に対する抗体価を

対比させて相瓦の相関関係を算出し，前述した連続群形

成法で類似関係を整理すると図 2のようになる.大町1/

53株を除いた他の供試4株間には若干の差異は認められ

たが，あまり大きな差ではなかった.患者血清は純粋な

免疫血清と異って過去の感染歴による既応反応も無視で

きず，この種の試験結果による異質の判定は容易であっ

図1.
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図 3. 1977年4---12月と1978年 3'"'-'4月の年齢階層別H

I抗体保有状況

抗体陽性率 :HI価ミ 8X 22の血清例数/検査

血清例数

平均抗体価 :FMIはHI価ミ 8x 22の平均，東

京659はHI価ミ 8X 21の平均

価は低年齢層においてのみ明らかな上昇が認められた.

78年の調査時点では15歳未満の低年齢者の血清は患者以

外からはほとんど得られなかった.小，中学児童生徒間

に多く AH3， H 1両型ウイノレスの感染が発生したとと

は，今次流行時の患者検体の大半がその年齢者由来のも

のであったととからも推察された.以上の結果から「イJ

AH3型ウイノレスの感染流行は広範囲の年齢階層の住民

の間で，また「イ JAH 1型ウイノレスの感染流行は主と

して低年齢層住民において発生した乙とが認められた.

結論

1977年4月'"'-'1978年2jjに53集団を含め 299名のイン

フノレエンザ様患者の病因ウイノレス検索をお乙ない， さら

に新鮮分離「イ」ウイノレス株の抗原分析および一般都民

における「イ」ウイルスHI抗体保有調査を併せお乙な

い次の結果を得た.

1) ウイノレス分離，患者のペア血清での抗体上昇を指

標に検索した53患者集団の中で23集団に「イ JAH3型

ウイノレス感染を， 16集団に「イ JAH 1型ウイ jレス感染

を， 6集団にAH3，AH1両亜型ウイノレス感染の混在

を確認した.

2) rイJAH3型ウイ Jレスは77年4'"'-'6月と77年12月

'"'-'78年2月に， rイJAH 1型ウイルスは78年 1"'-'2月

に患者うがい水から検出した.

3) 交差HI試験を利用した「イ JAH3型ウイ Jレス

新鮮分離株の抗原分析の結果は，従来流行のAH3型と

明らかに差があったが， 1975年秋以降の分離株とはかな

りの類似性を認めた.

4) 今次流行時のAH1型ウイノレス感染患者回復期血

清を用いたHI試験の結果から，今次流行の分離株は，

大町1/53株と抗原的に大きな差のある乙とを認めた.

5) 1977年4""'12月と78年 3"'-'4月に採取した一般都

民血滑における「イ JAH3型， AH 1型ウイノレス抗体

保有状況の比較によって今次流行時にAH3型ウイルス

は全年齢層にわたって， AH 1型ウイノレスは主として低

年齢層で感染流行したととが明らかとなった.
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1977年における都民の風疹HI抗体保有調査

吉田靖子六関根整治本，岩崎謙二*

lncidence of HI Antibody against RubeUa Virus among Inhabitants in Tokyo in 1977 

YASUKO YOSHIDA汽 SEIJISEKINE水 andKEN JI IW ASAKI* 

緒 霞

1976年 1月末に都内某高等看護学院内にて風疹患者の

集団発生があり，それ以後1978年2月までの 2年聞にわ

たって全校生徒を対象に採血し風疹のHI抗体価を測定

し，発病者・非発病者における HI抗体保有の経時的変

動および風疹発病後経過日数と血中抗体価との関連を検

討した.

さらに1977年6""'8月に一般都民から採取した血清につ

いても風疹HI抗体保有状況も調査したので報告する.

実験材料および方法

被検血清 1976年 1月31aから1978年2月13日までの

2年聞に計5回にわたって，都内某高等看護学院生徒か

ら採取した血清のべ2，038件について検査した.採血時

期・対象者数内訳は表 2~ζ記載した.

また1977年6""'8月に都内 2地区(葛飾区・立川市〉

で採取した 208件の血清についても検査した.供試血清

はー200 に凍結保荘した.

HI試験既報1，2) に準じて実施した.

検査成績および考察

某高等看護学院生における風疹HI抗体価の経時的変

動 1976年 1"-'2月にかけて当該高等看護学院内に風疹

患者の集団発生があった.同学院ではほとんどの学生は

他県からの上京者であって寮生活をしており， 1976年 1

月28日に初発患者の発生をみて以来患者数は急増したわ.

同一人から間隔をおいて採取したペア血清でのHI価比

較結果で診断した風疹患者の発生状況を表 1に示した.

1975年4月以前からの底校生聞での風疹患者発生は76年

3月末までに終息した.1976年4月入学 (8回生〉者の

中には， 76年4月14日から76年7月22日の間で 1名， 76 

年7月23日から78年2月13日の関で 8名の風疹ウイノレス

感染が血清学的に認められた. 1975年4月入学の 7回生

は76年 1月28日の初発患者出現後 2月10日までの短期間

内に全患者数の96.7%が発症したが， 74年4月入学の 6

回生は76年 l見28日から 2月 27日に全患者数の 47.6%

が，また76年2月28日から 7月22日に52.4%が発生し

た. 1976年入学の 8回生では76年から77年の 2年閣にわ

たって患者発生がみられた.このような入学年次による

風疹患者発生状況の差がみられた.原因として単に在京

年数の差としてでなく，その他の背景をも考慮する必要

があるだろう.

全校生徒を対象に行った 2年間の風疹HI抗体保有調

査の集計結果を表 2~ζ示した. 5・6回生については，

前報2) に記載した.

短期間のうちに風疹患者が急増した 7田生 125名の抗

体保有率 (H1価孟 1: 8)は急上昇し，高いHI抗体

価をもったものが多くなった.H 1価512の抗体保有率

をみると76年 1月31日採血時には16.8%であったが， 76 

年2月27日採血時には44.7%となった.その後採取した

血清では抗体保有率の上昇はみられず，高いHI価を示

した血清も漸次少なくなってきた.

8回生 123名の間では1976年4月に入学して以来2カ

年間に計9人の風疹患者発生を血清学的に認めたのみで

あったので，同 2カ年の聞に全体の抗体保有率も63.2%

から75.2%に上昇したにすぎなかった.

9回生 125名では1977年4月入学時に抗体保有率 (H

I価孟 1: 8)は71.8%， 1024"-'註4096と高い抗体価を

示したものが16名存在していた.78年2月の抗体保有率

(H 1価詰 1: 8)は70.5%であり， H 1価1024以上の

値を示したのは 5名に減少していた.またζ の間に感染

が確認されたものはなかった.

当高等看護学院生徒の学年別平均HI抗体価の経時的

変動を図 1に示した.

*東京都立衛生研究所微生物部ウイノレス研究科 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 Japan 
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某高等看護学院内における風疹患者発生数表1.

9 回生

1980.3卒

8 回生

1979.3卒

7 回生

1978.3卒

6 回生

1977. 3卒

5 回生

1976. 3卒
年学

学生数 125 

76. 1.28~76. 2.27 

76. 2.28"'-'76. 7.22 
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77. 1. 15"'-'78. 2. 13 
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病日別にみた風疹HI抗体価の変動表 3.
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かにする目的で，風疹り患者の中で病日のはっきりして

いる者47名から採取した血清 214件について調査した病

日別の風疹HI抗体価分布および平均HI価を表 3に示

した.

風疹り患6病日後から HI価は急上昇した. 5病日以

*平均抗体価ニ 4x 2 n 

7回生においては短期間内での平均HI抗体価の上昇

が著しく，初発患者発生後約1カ月の2月27日採血時がピ

ークであったのに対して 6回生では初発患者発生後 6

カ月の 7月22日まで平均HI抗体価の|二昇がみられた.

風疹発病後経過日数と患者血中抗体価との関連を明ら
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HI抗体価の変動

77 

内ではHI価64以上を示したものがなかったが， 6病日

以降760日までの血清ではほとんどが128以上のHI価を

示した.病日区分別に平均HI価を算出すると 2病日以

内では 4>< 20.12， 3 ~ 5病日では 4x 21.27であったが，

6 ~10病日では 4><2 7 • 25 と明らかに急上昇した.最高

値 4x 2 8 • 29 は ， 20~31病日の血清で得られた.発病後

6カ月を経過すると平均HI抗体価はピーク時の1/4に，

l年後では 1/8に低下した. 2年後は 1年後と変わらな

かった.

HI抗体価保有分布をみると 6~31病日では1024'"""~

4096という高い抗体価をもっていたものが75.696と多か

ったが， 6 カ月を過ぎると 128~512が78.9タム 1年以降

では[64"-'256が80.396となった.標準偏差値の大きさが

示すように，各患者の血中抗体価は病日をそろえてみて

も個人によって大きな差がみられた.

2年間を通して 5回採血が可能だった 7回生90人につ

いて，発病者と非発病者にわけた平均HI抗体価の経時

変動を図 2に示した.

発病者群は21名で， 76年 1月31日採血時に16名はHI

価 8以下で，残りの 5名は 8と16の低い抗体価であっ

た. 1カ月後の採取血清の平均HI価は 4x 2 8 • 29 に上

昇した.ゴ|三発病群の平均HI佃iは2年間ほとんと、変わら

なかった.

一般都民の風疹HI抗体保有状況 都内の葛飾区と立

)11市内で1977年 6"-'8月に採取した 208件の由清につい

てHI抗体価の検索を行い，年齢別抗体価分布を表 4~乙

示した.

立川市の20歳以上の年齢階層では，抗体価 32.-...-512を

示したものが 33/34 (97. 196)であったのに対して， 14 

歳以下では1024以上の抗体価を示したものが26/80(32.5

タ(5)であった.14歳以下でHI抗体価1024以上を示した

ものは，葛飾区内の検体でも 24/94 (25.5%)と高率で

あった. 14歳以下で高いHI抗体価を示した血清の比率

が高かったのは，最近の風疹流行時における感染対象者

がこの年齢階層であったことを示唆していると考える.

次lζ過去5年聞に行った一般都民の風疹HI抗体調査

成績から年齢階層別平均HI抗体価を算出し，調査年次

変遷を図示すると図 3のようになる.

5~9 歳と1O~14歳の年齢階層での 1975年から 76年に

かけての平均HI抗体価の急上昇変化が著明であった.

5~9 歳の平均HI 抗体価の上昇変化は1974~1975年に

かけてはじまっており， 1975~1976年にかけては 5'"""9

歳・1O~14歳ともに急上昇変化を示している .ζ のよう

な変化は今次流行が 1974~1976 年にかけて発生した ζ

と，まず 5~9 歳での感染ではじまり 10"-'14歳にまで波
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表 4. 1977年都内 2地区における風疹HI抗体保有状況

地 区 年齢階層 検査数

葛飾保健所 5'"'"' 9 

10'"'"'14 

5'"'"' 9 

立川保健所 10'"'"'14 

20'"'"'29 

30'"'"' 

*累積抗体保有率(%)

n 
7 

平 6 

均
5 

HI 

抗
4 

体 3

価 2 

4x2
n 

46 

48 

40 

40 

13 

21 

く8 8 

18 

8 

9 

2 

l 

A〆----ム

0-0  0........ 4才
@一一・ 5-9才
A-A  10........14才
ゐ-A15........19::j--
ローロ加~才

1973 1974 1975 1976 1977 

年次

図 3. 年次別・年齢別による風疹の平均

HI抗体価の変動

及拡大した乙とを示唆している.

結果

1976年 1'"'-'3月に風疹患者の集団発生のあった都内某

高等看護学院生徒から 2年聞にわたって経時的採血を行

い，風疹ウイノレスHI抗体保有の変動・風疹発病後日数

と患者血中抗体価との関連性を究明した.

1) 1976年 1'"'"'3月の学院内流行を経験した 1974・

16 

風 疹 HI 抗 体 価

32 64 128 256 512 1024 2048 孟4096

2 10 12 3 

60.9* 58.7 58.7 54.3 32.6 6.5 

5 12 14 7 2 

79.2 72.9 47.9 18.8 4.2 

2 12 8 8 

77.5 72.5 42.5 22.5 2.5 

7 14 12 4 

95.0 77.5 42.5 12.5 2.5 

2 4 4 3 

100.0 84.6 53.8 23.1 23.1 

3 5 3 3 4 1 

95.2 81.0 57.1 42.9 28.6 9.5 4.8 

1975年次入学の在校生 246名からは， 76年 7月以降 1名

の患者発生もなかったが， 1976年次の新入学生 123名中

には，血清学的診断で風疹ウイノレス感染の認められた者

が 9名存在していた.

2) 風疹患者47名について発病後経過病日別に算出し

た平均HI抗体価は， 6病日後より急上昇を示し， 20'"'"' 

31病日で最高値 4x 2 8 • 29 に達した . 6カ月以後の平均

HI抗体価は漸次低下し， 1年後には最高値の約 1/8

になっ fこ.

3) 過去5年聞における一般都民の年齢別平均HI抗

体価の年次変動調査では， 1975'"'"'1976年に 5'"'"'9歳・ 10

'"'"'14歳の年齢階層で著明な抗体価の上昇がみられた. 5 

'"'"'9歳の年齢階届では10'"'"'14歳に先行して1974""'1975年

から抗体価上昇がみられた.

謝辞被検血清採取にあたり格別の御協力をいただ

いた都立看護学院・葛飾区立葛飾保健所・都立立川保健

所の関係者に深謝する.
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1977年の東京都における日本脳炎疫学調査

吉田靖子六薮内

岩崎謙ニヘ三宅

清汽関根整治*

勉**，玉木 博料

Epidemiological Survey of Japanese Encephalitis Virus in Tokyo in 1977 

YASUKO YOSHIDA*， KIYOSHI YABUUCHI*， SEIJI SEKINE汽

KENJI IWASAKI*， TSUTOMU MIYAKE料 andHIROSHI MIKI** 

緒言

前年にひき続き本年も東京都内における日本脳炎(以

下日脳と略す〉ウイルス汚染状況を知る目的で，都内飼

育ブタを対象に日脳ウイノレスに対する抗体獲得率の逐時

変遷調査， H 1抗体陰性ブタ血清からのウイノレス分離，

日脳ウイノレスを媒介するコガタアカイエカの出現消長な

らびに捕集蚊からのウイルス分離を行なった.

また都民における日脳ウイノレス感受性を調査するため

に，一般都民血清458件について日脳HI抗体価と中和

抗体価を測定した.

実験材料および方法

患者血清 1977年 7月と 9月に都内伝染病院に収容さ

れた日脳疑似患者 3名から採取した計7件の血清であ

る.

と場ブタ血清 1977年 1.......，12月に都下多摩地区の飼育

プタから，と殺時に採取した血清計1，250件である.供

試血清は-200
に凍結保存した.

健康都民血清供試血清は1977年 6月 7日から 8月24

日にかけて都内居住健康者から採取した血清458件であ

る.供血者の年齢範囲は 3.......，85歳で，居住区域は都内 8

区および多摩地区 2市にわたった.

誼 I試験既報1-3) に準じ，マイクロタイタ{法によ

り実施した.抗原は市販品(武田薬品KK)を4凝集単

位/0.025mlに調整して使用した. ~ 

コガタアカイエカの捕集方法およびウイルス分離間定

試験既報ト3) に準じた.

検査成績および考察

日脳疑似患者の血清学的検査成績 都内で発生した日

脳疑似患者3名はそれぞれ 7月21日・ 7月中旬・ 8月20

日の発病で，年齢は24・30・34歳であった.採取した患

者血清 7件について日脳ウイルス中山株・ JaGAr01株

抗原を用いHI試験を行なったが，急性・回復期血清の

抗体価間に有意上昇がみられず， 日脳ウイノレス感染は確

認できなかった.

1977年全閣の届出日脳患者数は真性3名(死者 l名)，

疑似18名(死者10名〉で，真性患者はいずれも熊本県か

らの報告であった.疑似は東京の 3名を含め熊本・福岡

・和歌山・高知・宮崎・鹿児島の各県からの報告で，患

者発生は初発が1977年 7月14日で最終は同年9月10日で

あったの.

都内発生の患者3名の血清は， 日脳ウイノレス以外のア

デノ・エコー 6型・ヘノレペス・ムンプス・コクサツキー

B群 1.......， 5型の抗原についても検索したが，病因ウイノレ

スを明らかにするととはできなかった.

と場ブタの日脳HI抗体獲得状況 1977年 1.......，12月に

採取した都内鈎育プタ血清について， 日脳ウイ Jレス Ja四

GAr 01株抗原を使用しHI抗体価を測定した.採血日

時別の集計成緯を表 u乙示した.

1977年 1月26日から 8月31日までの抗体価別分布状況

ではHI価 320以上の高い値を示したものがなかった

が， 9月 7日以降の抗体価別分布では高い値を示したも

のの出現が目立ち 2峰型分布を示した.したがって都内

での日脳ウイルス伝播は 9月以降盛んになってきたとと

が示唆される. 2ME感受性抗体がはじめて検出された

のは 7月20日採血群の 1例であったので， 9月以前に都

内で日脳ウイノレス汚染のはじまっていたことが推測され

*東京都立衛生研究所徴生物部ウイノレス研究科 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 Japan 

**東京都多摩食肉衛生検査所
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表 1. 1977年度東京都のと場プタの日本脳炎HI抗体獲得状況

HI 抗体価(JaGAr01) 

く10 10 20 40 80 160 320 640 1280 ~2560 

Anll. Rep. Tokyo lVIetr. Res. Lab. P.H.， 80 

採血年月日
分離

77. 1. 26 

2. 23 

3. 23 

4.27 

5. 25 

6.22 

7. 6 

7. 13 

7.20 

7. 27 

8. 3 

8. 10 

8.17 

8.24 

8.31 

9. 7 

9. 14 

9. 21 

9.28 

10. 5 

10. 12 

10. 19 

10. 26 

11.16 

12. 14 

0/46 

0/50 

0/49 

0/50 

0/49 

0/47 

0/49 

0/39 

0/41 

0/48 

0/50 

0/44 

0/49 

0/45 

0/49 

0/47 

0/42 

0/39 

0/34 

0/40 

0/34 

0/46 

0/39 

0/39 

0/47 

(詮 1: 10) 
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※ウイノレス分離はHI抗体価く 1: 10のものについて，乳のみマウスを用いてお乙なった.

(陽性例/検査数〉

表されるタイプBは，急上昇がみられるが上昇期がAタ

イプにくらべて約 1カ月遅れ，その後の抗体獲得率の値

も50'"'-'9096の開で変動があった(1968・1969年). 1972年

に代表されるタイプCは，抗体獲得率の最高値がタイプ

Bよりさらに低かった(1970'"'-'1972年).抗体獲得率がさ

らに低下したタイプDには1973年から 1977年が含まれ

る. 1976年および1977年における抗体獲得状況は， 7月

初めわずかな獲得率の上.昇がみられたが，その後におけ

る抗体獲得率の急上昇はなかった.

1977年の抗体獲得率の最高値はわずかに3296であった

が 7月20日lζ50頭のプタから採取した血清中 l件HI

価 160を示したものが 2ME処理ーにより 10以下に， また

10月26臼採取した血清50件中 1件HI価1280を示したも

のが， 2ME処理後透析法で401ζ低下した.このことか

ら都内飼育ブタの開では 7月中旬から 10月末まで，かな

た.

厚生省発表の全国資料から 1977年のブタの抗体獲得率

を指標に日脳ウイノレス高汚染が推定された地区は，近畿

以西20県以外は千葉・茨城・福島の 3県にすぎなかった.

なお1977年の日本における日脳ウイルス汚染は 7月 1日

沖縄県に始まり，以後徐々に北ヒし10月 6日福島県で終

っているわ.

1963年以降のと場ブタにおける年次別HI抗体獲得率

(JaGAr 01 株に対する HI 価~ 1 : 10)の年次推移を

比較するために，今年および過去の代表年次における抗

体獲得率の経時変化曲線を図 1IC示した.

1963，....__1977年のHI抗体獲得率経時変化曲線のパター

ンは 4つに大別できる. 1964年に代表されるタイプA

は， 7月上旬に抗体獲得率の急上昇がみられ 8月以降

ほぼ 100郊を保っていた (1963'"'-'1967年). 1968年に代
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東京都におけると場ブタの日本脳炎HI抗体獲得状況図1.

1977年と場ブタ血清の日脳 JaGAr・01株と中山株との抗体保有の相関表 2.

JaGAr 01株に対する HI抗体価

~5120 

中山株に対する HI抗体価

2560 1280 640 320 160 
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表 2は1977年に採取したと場ブタ血清 1，250件につい

て測定した中 ILI・JaGAr01両株抗原HI価問の相関性

を示した. H 1価10以上を示した血清は， JaGAr 01株

では 136件 (10.996)， 中山株では 45件 (3.696)で，

JaGAr 01株が高率であった.

JaGAr 01 株・I=I]ILI株とも HI価10以上を示したブタ

血清42件について相関をみると，両者の間には強引、正の

相関(相関係数0.916)があった.同成績から両株抗掠に

対する HI怖を 2のべき数に換算して関係式を示すと，

り長期間にわたって新鮮感染ブタの存在した乙とが推測

された.

前報5) において過去9年間に行なったブタ血清からの

日脳ウイルス分離成績の解析において， Aタイフ。に示さ

れる日脳ウイルス高汚染率It寺代の日脳ウイノレス感染期間

は約 2週間， Bタイプでは 1カ月半， C' Dタイプでは

2カ月以上とウイノレス低汚染率時代になるほど感染期間

は長くなっているととを指摘したが，今年の調査結果で

も矛盾はなかった.
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表 3. 1977年度東京都民の日本脳炎HI抗体保有状況

H 価〈中山株〉
年齢階層

<10 10 20 40 80 160 320 640 1280 ~2560 計

，....， 5 20 2 7 3 4 2 2 41 

51. 2※ 46.9 43.9 26.8 19.5 9.8 4.9 

6 ，....， 12 89 51 30 14 9 4 2 199 

55.2 29.6 14.6 7.5 3.0 1.0 

13 ，....， 16 21 8 4 35 

40.0 17.1 5.7 2.9 

17 ，....， 30 47 8 2 2 1 61 

23.0 9.8 6.6 3.3 1.6 

31 ，....， 59 37 14 8 5 2 66 

43.9 22.7 10.6 3.0 

60 ，....， 15 31 5 4 l 56 

73.2 17.9 8.9 1.8 

(計〉 299 1116 55 26 17 9 4 2 458 

50.0 24.7 12.7 7.0 3.3 1.3 0.04 

※累積抗体保荷率

H 価(JaGAr01株〉
年齢階層

<10 10 20 40 80 160 320 640 1280 孟2560 計-

'"" 5 15 5 2 1 6 2 4 2 3 41 

63.4 51. 2 48.8 43.9 41. 5 26.8 22.0 12.2 7.3 

6 ，....， 12 60 27 32 30 21 12 6 6 5 199 

69.8 56.3 40.2 25. 1 14.6 8.5 5.5 2.5 

13 ，....， 16 13 9 7 2 3 1 35 

62.9 37. 1 17.1 11. 4 2.9 

17 ，....， 30 33 10 7 3 4 1 2 61 

45.9 29.5 18.0 13. 1 6.6 4.9 3.3 

31 ，....， 59 27 5 5 10 6 5 5 2 66 

59.0 51. 5 43.9 28.8 19.7 12. 1 4.5 1.5 

60 ，....， 4 4 13 13 14 6 1 56 

92.9 85.7 62.5 41.1 16. 1 5.4 3.6 1.8 

(計) 153 59 64 59 50 31 15 12 10 5 458 

66.6 53.7 39.7 26.9 15.9 9.2 5.9 3.3 1.1 

JaGAr 01株値=1. 27 + 1. 2，9 x中山株値となり， JaGAr 的出現消長を調査するとともに，捕集した雌コガタアカ

01株値の方が明らかに高値であった. イエカについてはウイノレス分離を行なった.

1977年 1，....，12月に採取したと場ブタ血清1， 250件のう 気象・環境の変化などによりコガタアカイエカの捕集

ちHI価10以下のもの1， 110件について，乳のみマウス 数も年々減少し， 1977年 6月13日'""10月25日の金調査期

を用いて日脳ウイルス分離試験を試みたが，ウイルスを 問を通じて捕集したコガタアカイエカ総数は 187匹であ

検出するととはできなかった. った.捕集蚊からも日脳ウイノレスは分離できなかった.

コガタア力イこζ力の捕集結果 当研究所鶏舎 l地点お また同期間当研究所鶏舎内に 5羽のおとりウサギを銅

よび、都心の某公園内 4地点に一定日数の間隔でライトト 育し逐週採取血清についてHI試験を行ない， 日脳ウイ

ラップを設置して蚊を捕集し，コガタアカイエカの経時 ルスHI抗体獲得状況を調査したが，調査期間中は全例
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1977年における低年齢階層の日本脳炎ワクチン接種歴による HI抗体獲得状況

*** 平均抗体価
n土標準偏差

価体抗H ** 抗原

表 4.
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1977年における地区別による日本脳炎HI抗体保有状況表 5.

平均抗体価**(n土標準偏差〉抗体保有値
X(Yo) 

保有抗体値
Y(Xo) 

抗体保有率
(%) 
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出
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に抗体上JFlIを認めなかった.

一般都民における日脳抗体保有調査 1::1脳流行季節を

直後に控えた 6~8 月に採取した一般都民血清 458 件に

ついて， [1脳ウイノレス中 IJI・JaGAr01の両株を用い

HI価を測定し，集計成績から都民の日脳抗体保有状況

を調査した.

1977年 6 月 7 日から 8 月 24 日に都内に居住する 3~85

歳の一般健康都民 458人から採集した血清について検索

した結果を表 3に示した.

。 ~5 ・ 6 ~12 ・ 13~16 ・ 17~30 ・ 31~59 ・ 60歳以上

の6年齢階層にわけで JaGAr01株および中山株に対

する HI抗体保有率 (H1価註 1: 10)をみると年齢階

層によって明らかに差がみられた.各年齢階層とも clこ1111

株より JaGAr01株に対する抗体価および抗体保有率

は高値であった.両株とも抗体保有率値は60歳以上の年

齢階層が最高で， 17~30歳の年齢階層が最低であった.

n 

JaGAr 01株

3 

平

均

抗 2

4本

価

H
H
N

×
m
 

平
2 

均

抗

体

価

中山株

1
N

×
m
 

".L '¥.-田 翁 戸戸 -J::.~ -戸

d 日---^ ----
同_. -~ ..._同町J、四回国巴「

t::s ~ ...ー

日 I佃i別の抗体保有率をみると， 0~5 歳の年齢階層

では高いHI価のところでの保有率が地較的高く，表4

のようにワクチン接種歴別に整理すると， 1976年度接種

者のものに高値を示したものが多く，未接種者の多くは

抗体が証明されなかった.

採取被検血清を供血者の居住地によって区内と多摩地

尽にわけで，両者の抗体保有状況を比較してみた.検索

結果は表 5に示した.

6歳以上の各年齢階層での比較では，両地区間に明ら

かな差はみられなかったが， 0~5 歳の年齢階層では多

摩地区の方が保有率・抗体値ともに高値であった.

1968~1977 年の各年次に採取した健康都民血清計

3，578件について測定した日脳ウイルス HI抗体価の年

次別平均値を函 2!ζ示した.

平均抗体価の年次推移傾向をみると両株ともにわず、か

ではあるが~1歳以上の高年齢者層では逐年低下が， 16歳

。一一ーベコ ~ 5司
A喝回田町四d. 6........12才

口一--0 13~16才
17........30才
31........59才
60........ 才

/ 
/ 

1968 1969 1970 1974 1975 1976 

年次
脅由

1977 1971 1972 1973 

凶 2. 各年次別・年齢別の [1本脳炎平均H1抗体価の変遷
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表 6. 日本脳炎HI抗体陰性都民 (H1価く 1: 10)の中和抗体保有率 CNT佃1;:;1 : 10) 

年 度 1972 1973 1974 1975 1976 1977 

中和抗体陽性例/検査数* 117/166 69/ 86 120/141 98/176 94/177 61/147 

中和抗体保有率 70.5タ6 80.2 85. 1 55. 7 55.9 41. 5 

日脳抗体保有数料/全検査数 275/324 302/319 320/341 296/374 262/340 372/458 

日脳抗体保有率 84.5% 94.7 93.8 79. 1 77.1 81. 2 

* H 1抗体陰性者数

料 日脳HI抗体(中山.JaGAr 01いずれかの抗体をもっているもの〉またはHI価がなくても中和抗体をもっ

ている数

以下の低年齢者層では上昇がうかがわれた JaGAr01 

株に対する平均HI抗体価は31歳以上の年齢階層で高

く，それ以下の年齢階層では低く，両者の聞に明らかな差

があった.中山株に対する平均HI抗体価では， JaGAr 

01株ほどの明らかな差はみられなかった.

1977年に採取した458被検血清のうち中山・ JaGAr01 

株抗原に対する HI価10以下であった 147件について，

プラック減少法6)により中和抗体価を検紫し，その結果

を表 6に示した.

147件中61件 (41.596)において 10以上の中和抗体価

がみいだされた.供試血清 147件での年齢階層別中和抗

体陽性率(抗体{illiミ;1 : 10)には明らかな差はみられな

かった.

市吉 論

1977年東京都内における日脳ウイ Jレス、汚染状況・一般

都民の日脳ウイノレス感受性検索など疫学的調査を行な

い，次の結論を得た.

1) 都内で発生した日脳疑似患者 3名の急性・回復期

ペア血清 7件について抗体検索を行なったが， 日脳ウイ

ノレスの感染は否定された.

2) 1977年 1~12月間に，都内飼育ブタを対象にして

行なった日脳ウイノレス抗体獲得の逐時調査で，獲得率の

最高値 (9月28日， 10月12日)はわずかに3296であった

が，新鮮感染を示唆する 2ME感受性抗体陽性例は少数

であったが， 7)~ 20 日 ~10月 26 日にわたって検出され

た.

3) 一般健康都民の日脳HI抗体保有状況は，年齢階

層によって抗体保有率 (H1価詮 1: 10)に差がみら

れ， 60歳以上が最高(92.996)，17~30歳が最低(45.951の

であった.

4) 低年齢階層者群とくに 5歳以下では，ワクチン接

種歴の有無:によって抗体保有率に顕著な差がみられた.
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大気中の毒性カピ分布について

= τコ 広汽諸角 聖六和宇慶朝昭*，坂井千コ*

Distribution of Toxigenic Fungi on Airborne 

HIROSHI HITOKOTO汽 SATOSHI MOROZUMI*， 

TOMOAKI W AUKE* and SENZO SAKAI* 

During the period from March to October， 1974， a total of 146 air samples collected at 5 different 

in-door and 24 out-door sampling stations by the use of an air sampler equipped with the Field monitor 

was studied for the presence of toxigenic fungi. Of a total of 2，434 isolates obtained from the culture 

of 146 air samples， 3 of 15 A. flavus， 20 of 162 A. versicolor and 3 of 5 A. ochraceus were found to 

be the mycotoxin producers. However， 36 strains of Fusarium spp. did not produce any toxins. 

ζの20年間，食品における毒性カビ汚染の実態につい

ては多くの報告がなされている.著者らも，わが国の市

販食品について報告してきたト5)

市販の食品類に見出されるこれらの汚染毒性カビの多

くはニ次汚染菌と考えられている.一般に食品汚染カピ

の自然界における汚染源としては緑色植物， 果実， 動

物，下水，土壌および空気など多くのものが考えられて

いるω. ζれらの汚染源のうち，特に土壌と空気は，果

実や農産物のマイコトキジン自然汚染例に見られるよう

に，毒性カビ汚染における汚染源として重要な役割を果

していると思われる.しかし，汚染源としての直接的証

明はとれまでのととろなされていない.ただ，農作物に

おける自然汚染の裏付けを目的として，土壌中の毒性カ

ピ分布について，すでにいくつかの報告がある 7-11)

一方，空中カどについては極めて多くの報告がなされ

ているにもかかわらず，とれまでの報告はいずれもヒト

の気管支鴨息やその他のアレノレギー性疾患の原因として

とらえた成績であり 12-22九 毒性カビの分布に関する知

見については閏の内外を問わず見あたらない.

そとで著者らは， airborne fungiの中にマイコトキ

シン産生糸状関がどの程度存在するかについて調査をお

となったので，その成績について報告する.

実験方法

1. 試料採取

空気試料の採取には， Fig. 1 ~C::示した Mini pump 

RP-3型(理研工業，東京〉に Fieldmonitor (MHWG-

37， pore size O. 45μ， 直径 37mm， Nihon Mi11ipore 

Ltd.，東京〉を内径 5mmのゴム管で連結したものを使

用した. Air岨samplerはそれぞれ，屋外では地上10'""'-'15

mの高さに，屋内では床上 120cmの高さに設置した.

試料の採取は1974年 3月より 10月にいたる間で，雨天の

日を避け， 10時より 16時の間に行なった.採取の回数は

Table 1に示したように，屋外試料としては，当研究所

の屋上の一地点を定点観測点として43閉，都内23区の各

1地点を各 1回計23回，また屋内試料としては， 4軒の

家庭の台所を延べ70回と都内の食品製造工場の製品保管

倉庫の 1地点を計10回行なった.なお， ζの samplerの

一回の吸引空気量は 270l/3hであった.

2. 糸状閣の分離

吸引終了後， Field monitorを air-sampler から取

り外し， Field monitor内の airfilterを無菌的に取り

出し， 25労 glucose含有 potatodextrose agar (PDA) 

平板培地に置き， 25
0

Cで8日間培養した.その間に平

板培地上に出現した糸状菌集落 (Fig.2)を算出したの

ち，各集落を純粋分離した.とれらの分離株は常法2)に

従って璃種の同定を行なった.

なお，分離培養に上記平板培地のみを用いたのは，

air filterが 1枚であるためレプリカ法による検出菌数

*東京都立衛生研究所微生物部細繭第一研究科 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 
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Fig. 2. 

よび Fusariumspp.などは前報2) の記載に従い，それ

ぞれ培地中における毒素産生能を調べた. すなわち，

aflatoxin産生用には各 10mlの lowsalt broth23
) (S 

L)， ochratoxin A および sterigmatocystin産生用に

は各 10mlの yeastextract sucrose broth24) (YES)， 

Fusarium toxin産生用には各 10mlの 1% peptone含

有 Czapeksolution25
) を用い， それぞれ PDA斜面培

地で250C， 10日間培養した被検菌の胞子一白金耳量を接

種した.ζれらの培地は， aflatoxinおよび ochratoxin A 

産生用には 8日間， sterigma tocystinの産生用には12日

間，また Fusariumtoxin産生用には20日間， それぞ

れ培養した.

培養終了後，高圧滅商し，各 10mlの chloroformを

加え， 400C加温抽出を行ない，さらに乙の chloroform

層を無水硫酸ナトリウム中で脱水ろ過したのち，減圧濃

縮lとより乾固した.とれに methanol:1 %食塩水 (45

: 55) 5mlおよび n七exane5mlを加え，振とう後 n-

hexaneを除去し， chloroform 5mlを用いて再抽出し，

Air Sampler 

の誤差を避けるためと osmophilicfungiの分離をも考

慮したためである.

3. 分離菌のマイコトキシン産生試験

分離した糸状菌のうち，Aspergillus flavus， A. pa-

rasiticus， A_. ochraceus， A. versicolor， A. sydowiお

Fig. 1. 
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FHU

民
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Sampling site 

2 

16 

13 11 10 

7 

Sites A-D ; Each of A-D represents the kitchen of individual home. 

E ; Warehouse of food factory. 

F ; Fixed point for outdoor. 

G ; Each one of 23 wards in Tokyo. 

146 7 18 21 20 11 8 31 30 Total 
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FixE:d point 

Table 2. Frequency of Occurrence of Fungal Species in the Air 

Warehouse 

Fungus 
In door Each one 

for of 23 of food Total (96) 

out door (96) at home (96) wards (必) factory (9，6) 

Penicillitim 

frequ，entans 
P. funiculosum 

P. variabile 

P. rubrum 

P. roquiforti 

P; citrinum 

P. spinulosum 

P.. viridicatum 

P. chrysogenum 

P. implicatum 

P. fellutanum 

P. oxalicum 

P. cyclopium 

P. palitans 

P. decumbens 

P. citreo-viride 

P. ruglosum 

P. spp. 

Sub-Total 

2 ( 0.4) 

14 ( 2.5) 

7 ( 1. 3) 

7 ( 1. 3) 

7 ( 1. 3) 

1 ( 0;2う

18 (13.9) 
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59 (38.6) 513 (21.1) 

59 (38.6) 846 (34.8) 

cladosporioides 

Cladosporium 

C. cucumerinum 

C. sphaerospermum 

C. macrocurpUlll 

C.. herbarum 

C.，sPP・

Sub-total 

112 (20.0) 

76 (13.6) 

25 ( 4.5) 

9 ( 1. 6) 

2 ( 0.4) 

224 (40. 1) 

144 (11.4) 

108 ( 8.5) 

92 ( 7.3) 

8 ( 0.6) 

1 ( 0: 1) 

353 (27.9) 

56 (12.2) 

92 (20. 1) 

15 ( 3.3) 

13 (2.8) 

1 ( O. 2) 

1 ( 0.2) 
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6 ( 3.9) 
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792 (32.8) 43 (28. 1) 
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Fungus for 

out door (96) at home (%) 

In door 
Each one Warehouse 

of 23 of food Total (財)

wards (タ~) factory (%) 

1 ( 0.2) 

1 ( 0.2) 

A. japonicus 

A. candidus 

A. spp. 

Sub-total 58 (10.4) 171 (13.5) 46 (10.0) 

1 ( 0.2) 

1 ( O. 1) 

4 ( 0.3) 

2 ( 0.1) 

5 ( 0.2) 

20 (12.9) 295 (12.1) 

Alternaria 

alternata 

A. spp. 

Sub-total 

24 ( 4. 3) 

61 (10.9) 

85 (15.2) 

10 ( 1. 8) 

2 ( 0.4) 

11 ( 2.0) 

11 ( 2.0) 

4 ( 0.7) 

Pestalotia spp. 

Wallemia 

Fusarium 

Arthrinium 

Trichoderma 

Phoma 

Paecilomyces 

Epicoccum 

Nigrospora 

Curvularia 

6 ( 1. 1) 

3 ( 0.5) 

2 ( 0.4) 
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2 ( 0.4) 

1 ( 0.2) 

22 ( 3.9) 

Total 559 

methanol除去後 chloroform層を濃縮乾回し，再度

0.5mlの chloroformに溶解した.ζの画分の合有毒

素量を薄層クロマトグラフィにより測定した.

実験成績

1. 検出糸状菌の菌種分布

146試料から分離した合計 2，434株 (0，，-，93colonies/ 

sample，平均16株/sample) のカピおよび酵母の菌種分

布を Table2に示した. とれらのカビは17以上の薗属

にわたって分布がみられた.

検出頻度の高い菌属としては Penicillium34. 896 

(846t朱)， Clado.ψorium 32. 896 (792*'朱)， A‘すper・

8・illus 12. 196 (295t朱)， Altelγzaria 7.4タ~ (179f，朱)，

などであった. その他に Pestalotia. 2. 4% (58株)，

Wallenuα296 (49i朱)， Fusα7・iωn1. 5タ~ (36*'朱)お

よびその他のいずれも 1%以下の10菌属がみられた.

乙れらの分離株の中の優先菌種は Clado.ψorium

ι、lado.ψorioides 13. 7 5ぢ(334f朱)， C. cllcuJl/erinulJl 
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12% (291株〉 お守よび AsρergillusversicolO1・6.7%

(162株〉であった.その他比較的多数認められた菌種

は， C. sphαerospermωn 5.7% (136株)， Penicilliuni 

frequentans 4.6% (112株)， P. funiculosum 4. 4% 

(106株)， P. variabile 1.9タ6(46*'朱)， A. niger 1. 7 

% (41株)， Alternaria alternαta 1. 5% (36株〉およ

び P.rubru11t 1 % (24株〉などであった.

2. 分離株の毒素産生性

上記分離株のうち， 14株の A.flavus， 161株の A.

versicolor， 6株のA.sydowi， 5 *'朱の A.ochraceus 

および36株の Fusariumspp.について，毒素産生用培

地を用いて，各菌株の毒素産生性を調べた.その結果，

Table 3に示したように， 2株の A.flavus ~ζaflatoxin 

LとB2の産生を，他の 1株の A.parasiticus ~C Bl> Bz， 

G1 および Gzの4種の aflatoxinの産生を認めた.A.

vel・sicolo/・の20株は sterigmatocystinを産生したが，

6株の A.sydowiはいずれも sterigmatocys tin非産
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Table 3. ]¥在ycotoxinProduction of Fungal Isolates 

Strain Toxin produced (μg/ml) Season SamSIptle ing 

As全eγgillus

flavus C4-4 aflatoxin B1 (6.74)， B2 Spring Home 

A.ochγαceus B4-6 ochratoxin A ( O. 37) .{I .{I 

A. versicoloγ B3・12 sterigma tocystin ( 4.50) .{I .{I 

.{I D5-30 目ク ( 1. 60) .{I .{I 

.{I C3-10 .{I ( 1. 46) .{I .{I 

q C4・8 .{I ( 0.78) .{I .{I 

.{I C3-13b .{I ( 0.50) .{I .{I 

.{I C3-16 .{I ( 0.50) .{I .{I 

グ B4幡8 q ( 0.50) .{I .{I 

.{I C3・13a !/ ( o. 16) .{I .{I 

A. veγsicoloγ D8圃2 .{I (22.40) Summer .γ 

.{I A7-24i .{I ( 2.50) .{I .{I 

.{I A7・24j .{I ( 1. 80) .{I .{I 

.{I C8-18b .{I ( 0.68) ，ク .{I 

.{I C8・18a .{I ( O. 50) aク .{I 

A. parasiticus 9・9F aflatoxin B1 (8.11)， B2' G1， G2 Fall Each one 

A. ochrαceus 10-21N ochra toxin A 

A. veγsicoloγ 9綱91 sterigmatocystm 

.{I 9-28S .{I 

.{I 9・19S {I 

.{I 9-10C .{I 

q 10-20B .{I 

.'l 9-25T .{I 

A. flavus F7-26 aflatoxin B1 

A.ochγαceus F8・30 ochratoxin A 

A. veγsicolor F9・6 sterigma tocystm 

生株であった. また， 3株の A.ochraceusは ochra-

toxin A を産生した.

乙れらの毒性カピのうち，比較的多最の毒素を産生す

る株としては崖外の定点観測点 (SiteF)および 23区

(Site G)のうちの 1地点からそれぞれ分離した各 1株

の A.ochraceus にそれぞれ 42μg/mlYESおよび 35

μg/ml YESの ochratoxinA 産生能を認めた.A.

versicolorの中では，家庭の台所 (SiteD)から分離

した 1株に 22μg/mlYESの産生能を認めた. しかし

aflatoxin産生株の中には特別に見当らなかった.な

お，Fusa1"Ium spp.の36株はいずれも Fusariumtoxin 

を産生しなかった.

3. 家庭内の糸状菌分布

都内の任意に選んだ4戸の家庭の台所 (SiteA， B， C 

およびD)における平均分離カピ数を Table2に示し

(35. 25) .{I of 23 wards 

(12.00) .{I 。i
( 2.75) .{I Tokyo 

( 2.60) .{I .{I 

( 0.60) .{I .{I 

( 0.50) !.I .'l 

( 0.50) .{I .'l 

( 0.65)， B2 Summer Fixed point 

(42.75) .{I for 

( 2.24) .{I out door 

た.それらの地点における春季 (3，4および5月〉に

行なった48回の試料採取の結果， 43株のカビおよび酵母

を，また，夏季 (6，7および8月〉に行なった22回の

試料採取では 828株のカピおよび酵母をそれぞれ分離し

た.乙れらの分離カピの優先菌種としては C.clados-

porioides 11.4% (144株)， A. versicolor 10.4% (132 

株)， P. jシequentans8.7%(110株)， C. cucumerinU1n 

8.596 (108株)， P. funiculosum 7.3% (92株〉および

C. sphaerosper・1num7.396 (92*朱)， P. variabile 3. 1 

% (39株〉などであった.

これらの優先菌穏の春季における順位はP.frequen司

tans 20.7% (90株)， C. sphaerosρermum 17.5% (76 

株)， C. cucume1・inum11. 8% (5U朱)， A. versicolor 

9.3% (40株)， P. funiculosU1n 5.8% (25株〉および

C. cladosporioides 5. 8% (25株〉となっており， 乙れ
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28. 1% (43株)， Aspergillus 12. 9% (20株)， Wallemiα 

7.8% (12*朱〉および Alternaria6. 5% (10株〉などで

あった.菌種として同定し得たカビのうち，多いものは

C. cladoゆorioides14. 4% (22株)， C. cucumerinum 

9.8% (15株)， A. niger 9.8% (15株〉などであった.

なお， 2株の A.ver・sicolorおよび l株の A.sydowi 

の中には毒性カビは認められなかった.

5. 屋外定点観測点におげる糸状菌分布

屋外の定点観測点 (SiteF)では， 1974年の春季 (3

月および4月〉に21回，夏季 (7，8および9月〉に22

回の試料採取を行なった.その結果，それぞれ199株およ

び360株のカピを分離した.その成績を Table2 !C:::示し

た.これらの分離株の優先菌種としては C.cladospo幽

rioides 20. 0労 (112株)， C. cucumerinum 13.6% (76 

株)， C. sρhaerospermum 4. 5タ~ (25*朱)， A. altern-

ata 4.3% (24株)， A. aωαmori 2.7% (15*朱)， P. 

funiculosum 2. 5% (14株〉および A.niger 2. 3% (13 

株)などであった.

乙れらの優先菌種の春季と夏季のそれぞれの分布を示

すと，春季では C.cucumerinum 19.0% (39株)， C. 

cladosporioides 18. 5% (38株)， C. rnacrocU1アum

3.9% (8株)， P. 1・oquiforti3. 4% ( 7株〉 およ

び P.funiculosum 2. 9% (6株)，夏季では C. cl-

adosporioides 22.4% (74*朱)， C. cucumerinum 10.2 
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に対し，夏季では C.cladosporioides 14.4% (141株)，

A. versicolor 9. 6% (94株)， C. cucU1nerinum 8.3% 

(8!t朱)， P. funiculosu1n 8.2% (80株)， P. vαriabile 

4.8% (47株)， P. pzげpur・ogenum3.7% (33株〉およ

び P.frequentans 2. 696 (25株〉の順で， 菌種レベル

でみた場合は季節的変動が認められる.

毒性カピは 3月に 5株 (A.versicolor)， 4月l乙4株

(A. flavus; 1， A. ochraceus ; 1および A.versicolor ; 

2)， 5月に 1*朱 (A.versicolor)， 7月に 3株 (A.ver-

sicolor)および8月に 2株 (A.versicolor)の計15株

を分離した.その成績を Schema1に示した.

4. 食品製造工場内の糸状菌分布

1974年6月168より 7月 1日までの16日間に，都内の

食品製造工場の製品保管倉庫 (SiteE)において10回の

試料採取を行なった.それらの試料から分離したカビは

153株で，その成績を Table2 !ζ示した.菌属として多

いものは Penicilliu1n38. 696 (59株)， Cladosρ01・ium



採取，季節および調査地域などはまちまちであるが，得

られた結論は，いずれも優先菌として Cladoゆoriωn，

PωII・cilliulll，Aψe7・gillusおよび Alternariaの4菌属

であったとしている.

諸外国の報告例でも， Morrow (U.S.A.)18)， Sandhu 

(India)19)および Hydeら (England)20)の成績では，

主たる菌属の分布傾向は上記と同じである乙とを示して

いる.また， I-lirschおよび Sosman(U. S. A.)26)は

indoorでもこれらの 4菌属が多いとしている.しかし，

Flensberg (Denmark)21)や Liebeskind(Israel)22)の

成績では上記4属の中の Aゆergillusが少なく，代って

おdlulm・ia，Yeastおよび Fusω'iumが多く認められ

ている. Solomon (U.S.A.)27)はindoorで，上記4属の

他に Fusariumも多数認め， outdoorでは Aゅergillus

および PenicilliumIζ代って Fusariumや ElりたOCCZl1n

が多く認められたと述べている.

とれらの成績はいず、れも airbornefungiをヒトの呼

吸器性疾患のあるいはその他の allergy 性疾患の

allergenとしてとらえた調査成績で， ヒトの生活環境や

食品の製造保存における毒性カビの分布を調べる意図は

含まれていない.

しかし， Ogunlana (Nigeria)28)は医薬品や天然薬物

の生物的損傷の原因のーっとして airbornefungiを取

り上げ，その分布を調べた結果，上記の報告に見られた

優先菌とは異なり ，Altenzariaはみられず，代って

Curvu!m・iaや Fusariumが多かったと報告してい
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著者らの今回の成績でも，優先蘭属は Penicillium，

Cladoslりorium，Aspel・8叫んsおよび l-llternariaの4

属であった. また， その中の菌種としては C.clad山崎

porioides， C. cllcumeriuJn， A. versicolor， C.ゅんae・

7・osρernum，P. frequentαns， P. funiculosu1n などが

多く認められ， Alternaria属の中の約 1/6は A.

alternata であった. さらに， 乙のように菌種レベノレ

で見ると， in doorと outcloorの差，季節的および地

域的な差がかなり認められた.

一方，市販の食品の汚染カピとしては上記の 4菌属と

共に Wallemia，Fusarium， Phom(lなどもしばしば多

数検出さιれているト5，29-38).このような airbornefungi 

と foodbornefungiの類似性を， 菌属レベノレで見る限

りは似ているように思われる.しかし菌種レベノレで見る

と，その変動の大きさから考えて，類似点を見出す乙と

は難しい.

これまで airbornefungiとしての毒性カビの存在

は，容易に推察できても，量的・質的な点は不明であっ

% (37株)， A. alternata 7.996 (24株)， C. sρhaero旬

sρennum 7.6タ~ (23*朱)， P.βmiculosuJl1. 3. 3タ~ (10 

株)，およびP.Va1・iabile2. 3% (7株〉となり，上位

の2菌種とP. funiculosuin は両季節でほぼ同程度の

分布を示したが，その他の菌種は量的にかなりの相違を

示した.

また，毒性カピの分離は 7， 8および 9月に各 1株

(A. flavus， A. ochraceusおよび A.versicolor各

1株〉であった.その成績を Schema2に示した.

6. 都内23区の屋外における糸状菌分布

9月5日より 10月21日までの47日聞に，都内23区の各

1地点 (SiteG)で採取した23試料より分離した糸状菌

は合計458株であった.その内訳は Table2 IL示した

ように，優先菌種としては C.cucumerinum 20. 196 

(92*朱)， C. cladosporioides 12.296 (56*来〉および A.

versicoloγ4.4% (20株〉などがみられた.その他 Peni-

cillium spp. 24. 596 (112株〉および Alternariaspp. 

7.9% (36株〉などが多く認められた.

毒性カピは Schema3に示したように 8試料から

合計8株(A.pa1・asiticus; 1， A.ochracells ; 1および

A. Vel・sicolor; 6)を検出した.

考察

乙れまでにわが国で調査された空中カピに関する報告

のうち，比較的近年の例としては朝団2)， 松田13-15)，お

よび高橋ら17)の報告がある.それらの報告における試料



東京衛研年、報 29-'-1， 1978 93 

た.今回分離した合計.2，434株のうち， 15株の A.

flavvs， 162~朱のA. versicolor， 6 t朱の A.sydowi， 5 

株の A.ochracezuおよび36株の FllSariuJJl spp.につ

いて，それぞれの毒素産生性を検討した結果， 3株の A

flavus .(うち l株は A. parasiticus)， ，20株の A.

versicolorおよび 3株の A.ochr正lceusにそれぞれ毒素

産生性を認めた.しかし Fusariu1Jl 属の中には T-2，

D iacetoxyscirpenolおよび Neosolaniolなどの Fusar-

ium toxin産生株は見出せなかった.これらの毒性カビ

の検出率はそれぞれO.12タム 0;82%および0.1296で，市

販の乾燥食品からの検出率に比べ，いずれもやや低い値

ながら iLversicolorは他の 2菌種に比して圧倒的に

多いという傾向は食品の場合と類似していた.

また，毒性カビの分布ではかなりの地域的片よりが見

られた.例えば一地点を 5カ月閤lにこわたつて調査し分i離雑

した 55印9株の中lに乙見出された毒性カビ、はわず

つた. ζれに対し， 23地点を約40日の間lζ各々 1回調査

して分離された 458株の中には 8株の毒性カビが認めら

れた.乙れら両者の検出率はそれぞれ0.54%と1.75労で

著るしい差異が認められる.また， 4戸の家庭内を 5カ

月間調査して得た結果では， out door由来の毒性カピ

の検出率が0.54%であるのに対し， 家庭の indoorの

それは1.1996とかなりの距りが見られた.このことは

Solomon27)ゃ Fraizer6) も述べているように， airborne 

fungiの量的な面では outdoor に北し indoorは遥

かに多く， その理由としてマット，家具，食物， air 

conditionerなど多くの原因が考えられる. さらに家庭

内では紫外線の影響も少なく outdoor に比して毒性カ

ピも含めた糸状菌類の生存・増殖に良好な環境を形成し

ていると思われる.したがって食品およびその加工品類

の糸状菌(殊に毒性カピ〉の二次汚染の機会は out

doorよりも indoorの方が遥かに多いと考えられる.

結
;;.6.. 
iifIs 

食品のマイコトキシン汚染における汚染源の 1つとし

て， 8カ月間にわたり大気中の毒性カピ分布を調べた.

屋内および屋外の29カ所において採取した 146回の空

気試料から 2，434株のカビおよび酵母を分離し，毒性カ

ピとしてA.flavus 2株， A.ρarasiticZlS 1株， A. 

ochraceus 3株および、 iLversicolor 20株の計26株を検

出した.とれらの株は屋外より屋内に多く認められた.
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東京築地市場!こ入荷した日本近海産「サクラマスJ( Oncorhynchlls mαSOll) 

における広節裂頭条虫ブレ口セルコイドの検索成績

村田以和夫六大久保 I[島夫 汽山田 満**，金井日出夫**

林 滋生***

A Survey on the Infection with Plerocercoids of Diphyllobothrizun latllm 

in Oncorhynchlls mαSOll obtained from Tsukiji Central Market， Tokyo 

IWAO MURATA*， NOBUO OHKUBO*， MITSURU YAMADA**， HIDEO KANAI** 

and SHIGEO HAYASHI*** 

はじ めに

わが国における広節裂頭条虫 Di〆~yllobothrium

latum に関する研究は，最初，飯島1) (1889)，江口2)

(1929.-....-1933)らによってなされてきたが，以後およそ30

年間，江口3)(1964)が総説として報じているものの他に

文献が見当らない.しかし，最近になって，吉村ら4-6)

(1974.-....-1976)を始めとして数多くの報告7-20)がなされ

ている.乙れら報告の中で取り扱われている患者数だ

けでも秋田 5例，新潟74例，長野30例，石川182例，愛媛

1例，東京2例，合せて 194例をかぞえ，潜在患者数は

かなりのものと推定される.また大島ら21) (1977)は，

横浜市場に入荷したサクラマスの Plerocercoid (Plero 

と略〉の寄生状況を調査し， 26.6% (マス 1尾平均2.67

隻〉の寄生率を報告している.とのことは，現代の鮮魚

類の流通状況から，東京においてもあてはまるものと考

えられ，また，亀谷ら22) (1976)は，東京都内の一女学

生に，人体寄生例としてはまれな，広節裂頭条虫の多数

寄生が認められたことを報告し，感染源としてマスズシ

を指摘している乙となどから，公衆衛生上重大な課題を

提供していると思われる.そ乙で今回，日本近海におい

て漁獲量も多く，広節裂頭条虫の Plero寄生率が高い

といわれるサクラマスについて， Pleroの検索を行な

い，さらに検出した Pleroを用いて感染実験を試み，興

味ある成績を得たので報告する.

材料および方法

材料:1978年3月から 6月にかけて，北海道，青森，秋

出，山形，新潟，富山の 6県， 8地域におよぶ各水揚げ

地より東京築地市場に入荷したサクラマス，Oncorhy・

nchus masouの氷詰め鮮魚，計170尾を被検体とした.

方法:氷詰めサクラマスは購入日のうちに，包丁で三

枚におろし，尾部より薄切にしながら肉眼により筋肉中

のPleroを検索し，ピンセットを用いて注意深く取り出

した後， 0.4%生理食塩液を入れたジヤ{レーに移し，実

体顕徴鏡下で魚体別に観察した.一部を圧肩標本とし，

また一部を70%の HotEthanolで1次固定， Carnoy 

液で 2次固定して虫体長と体11屈を計測した.感染実験に

は，イヌ l頭とハムスター 4匹を用いて，イヌには非被

のう Plero8隻，ハムスターは 2匹ずつ 2群に分けて，

それぞれ，被のう Plero4隻，非被のう Plero4隻ず

つ経口投与して，糞便中の排卵を確認した後，投与後23

日後と50日後に各群 l匹ずつ剖検して，成虫の回収を試

みた.また剖検時の腸内容と飼育時の 1日排池使につい

て Eggspar Gram (EPGと略〉を Stoll法により算

定し，回収された成虫体については頭部と体部および尾

端部の一部を配属標本として同定に用いた.Pleroの検

索は地域別 (Fig.1)魚の体長， 体重別， および寄生部

位 (P-1) 別に寄生数と寄生率および被のうの有無につ

いて形態学的検討を加えながら行なった.

* 東京都立衛生研究所徴生物部細菌第二研究科 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 

料東京市場衛生検査所

***国立予防衛生研究所寄生虫部
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1.北浴i主持者ili!iy

2. 青森県大畑町

8. 富山系黒部市 ーω

Fig. 1. 東京築地市場に入荷したサクラマスの水揚

地域図

P・1. サクラマス (Oncorhynchus mGsou)の

Plerocercoid寄生部位区分

成績

広節裂頭条虫 Plerocercoidの検出成績

Table 1 ~C示されるように， Pleroの寄生率は，秋

田県象潟町に水揚げされたサクラマスが54.296と最も高

く， 24例中13例に，次いで山形県酒田市に水揚げされた

ものは，ほほ同率の54.1%，37例中20例から Pleroが

検出された.また，秋田県男鹿市水楊げのものからは20

例中10例に Pleroが検出され，寄生率は5096を示し，

ζ の3地域の Plero寄生率は他の地域と比較して特に高

率であった.他の 5地域から入荷したサクラマスの寄生

率は，富山県黒部市のものが14例中 5例， 35.796，青森

県に近い秋田県八森町のもの20例中 6例， 3096，青森県

大畑町のもの， 18例中 5例， 27.5タム新潟県両津市のも

の 9例中 2例， 22.9%と次第に低下し，最も寄生率の

低いものは，北海道寿都町より入荷のサクラマスで28例

中5例， 17.896であった.全体の寄生率は， 170例中66

例から Pleroが検出され38.896を示した.Pleroの寄生

率には，北海道から富山県にかけて，日本海側各県各地

どとに地域差が認められ，秋田県象潟町を中心に近距離

地域の寄生率が著しく高いことが明らかとなった.一

方， Pleroが検出されたサクラマス 1尾当りの寄生数は

l隻から;最高22隻と幅があり，平均寄生数で比較する

と，新潟県両津市より入荷のものが最も多く 6.0隻，次

いで山形県酒田市のものが 4.0隻，秋田県男鹿市のもの

3.2隻，北海道寿都町， 秋田県八森町，富山県黒部市よ

り入荷のものはともに 2.8隻のJI国であった.青森県大畑

町水場げのものは1.6隻と最も低い平均寄生数を示し，

全体の平均寄生数は 3.6隻であった.サクラマスの体

長，体重と寄生率および寄生数との聞には特筆すべき関

P綱2. サクラマスの筋肉中の Plerocercoid

P-3. シャーレーに取り出した Plerocercoid
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係が認められず，地域差のみが明らかとなった. (検出

Pleroを P-2と P-3に示す.)

つぎに， Pleroの寄生部位を頭部より背びれ前端まで

をA，背びれ前端より』工FうまでをB，日工門より尾端まで

をCとして検討した結果， c部の寄生率が最も高く 61.7 

96，次いでB音1530.0タム B部と C部の合計では91.796を

示し，一方， A部の筋肉中から検出された Pleroは5.8

96にすぎず，残り 6隻は，剖検時lζ包丁の忍に付着して

検出されたために寄生部位を確認することができなかっ

た.特に， BとC部では，“背びれ"または“あぶらびれ"

直下の筋層lζ多く Pleroが検出 Jされたことと，寄生部位

による寄生率の差は，どの水揚げ地域でも同様であった

ことは特筆される.また，臓器内の検索も同時に行なっ

たが，広節裂頭条虫の Pleroは，まったく検出されな

かった.その他，人体とかかわりのある寄生虫として

は，アニサキス I型幼虫が秋田県象潟町と山形県酒田市

より入荷したサクラマスのA部筋肉内からそれぞれ 1例

ずつ検出された.

97 

被のう Plerocercoidの検出成績 Table2に示すよ

うに，被のう Pleroの検出率は，全体で27.996を示し，

地域別には，秋田県男鹿市より入荷のサクラマスが53.1 

96と最も高く，次いで，山形県酒岡市のもの， 37.5タム

富山県黒部市のもの35.796，新潟県両津市のもの25.0タム

北海道寿都町のもの21.4タム秋田県八森IllT，秋田県象潟

IIITのものがそれぞれ11.896， 11. 196の検出率を示した.

一方，青森県大畑町ーより入荷したサクラマスからは全部

で8隻の Pleroが検出されたが， 被のう Pleroはまっ

たく検出されなかった.サクラマスの被のう形成率は，

やや被のう Pleroの検出率と異なり， 山形.県酒田市か

ら入荷のものが43.296と最も高く，次いで秋田県男鹿市

35. 0タム新潟県両津市，富山県黒部市，秋田県象潟町水

錫げのものはともに2096台，北海道寿都町，秋田県八森

11庁水場げのものはともに1096台の被のう形成率を示し，

それぞれ地域差が認められた.

ハムスターおよびイヌに対する Pleroの感染実験

山形県酒田市で水場げされたサクラマスから摘出した

Table 1.築地市場に入荷した日本近海産サクラマスからの広節裂頭条虫

プレロセルコイドの検出成績(昭和53年 3 月 .~6 月)

水場地

〈検査月日〉
例数

体長
cnl 

(平均値〉

体重
g 

(平均値〉
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日
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{
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 (その他〉A B C 

北海(3道月 8寿日都〉町 28 20~~=-~~. 5 255-620 17.8 
(32.9) (363. 1) (5/28) 

青森(5県月 0大日畑〉町 18 34~~=-~~.0 40(408-35.61〉5 27.8 
10B) .10 (36.5) (5/18) 

秋〈田3県月2八2日森〉町 20 33.(03-2.468〉.5 360-570 30.0 
(455. 1) ( 6/20) 

秋〈田3県月29男日鹿〉市 20 32.(03-5.839〉.0 380-640 
(1050/.0 20〉(467.4) 

14/ 5(2.8) 0--7 1/14 4/14 9/14 

8/ 5(1. 6) 0-3 0/ 8 2/ 8 6/ 8 

17/6(2.8) 0ー 7 2/17 5/17 10/17 
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0--17 ~/63 17/63 35/63キス I型

司1)
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注:*内臓摘出後入荷例数(平均値には算入しない)**全魚体重のみの平均値



1978 29-1， Ann. Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 98 

Toble 2. サクラマスからの広節裂頭条虫被のう Plerocercoidの検出成績

サクラマスの包の
う形成率(例数〉

北海道寿都町

青森県大畑町

秋田県八森町
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富山県黒部市
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Table 3. 広節裂頭条虫 Plerocercoidのハムスターおよび犬に対する感染実験成績

Eggs per Gram (%) 成虫回収数感染 Plerocercoid
例数実験動物群

23日目・ 40日目感染後23日目・ 50日目数被のうの有無

0 
(0.0) 

3 
(75.0) 11， 600 g ** 27，450/ g * 4 有2 ハムスターI 

o/g 1， 250/ g (0.0) (25.0) 4 無2 ハムスターH 

注

40日固まで検出せず実施せず8 

剖検時の腸内容 1g当りの虫卵数

**剖検前40日目の 1日排出便 1g当りの虫卵数

無ヌイ

* 

E 

非被のう Plerocercoid感染ハムスターより

回収した広節裂頭条虫の成虫

P-4. 

被のう Plerocercoid感染ハムスターより回

収した広節裂頭条虫の成虫

p・5.

および Pーのを得た.被のう Plero を投与した例から

は， 3隻の成虫体を回収し， 非被のう Pleroを投与し

被のう Pleroと非被のう Pleroを 2群 4匹のハムスタ

ーに，それぞれ 4隻ずつ経口投与した成績を Table3 

に示す.投与して18日後より排油便中に広節裂頭条虫が

2群ともに認められ，また23日後に各群 I匹のハムスタ

ーを剖検し， 伸長時の体長が約 60cmの小型成虫 (P-4
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た例からは， 1隻の成虫体と約 3cmの幼若虫体 l隻を

得た.さらに，剖検時の腸内容について EPGを調べた

結果，被のう Pleroを投与した例では 27，450個/1g，非

被のう Pleroを投与した例では1， 250個/1gの広節裂頭

条虫卵数を算定した.残りの各群 1匹ずつのハムスター

を50日後まで飼育し，40日後の 1日排出使について EPG

を調べた結果，被のう Pleroを投与した例では 11， 600 

個/1gの虫卵を算出したが，非被のう Pleroを投与し

た例では全く虫卵の排出を認めなかった.50日後lととの

2匹を剖検して成虫体の回収を試みたが， 1隻の虫体も

回収するととができなかった.

イヌlと対する感染実験では， すでに宮崎肺吸虫 Pa胴

ragonimus miyazakiiを感染させ， 本虫卵検出済みの

成犬 1頭R':対して， 非被のう Plero 8隻を魚肉にはさ

んで経口投与して， 重複感染の可否について検討した

が，投与後40日を経過しても，広節裂頭条虫卵を検出し

得なかった.

考 察

日本近海産サクラマスからの広節裂頭条虫 Plerocer-

coid検出率は，水器げ地域によりかなりの地域差がある

乙とが明らかとなった.今回検索を行なった例はすべて

海産のサクラマスで，帰川本能にもとづく特定の河川を

推定するととはできなかったが，少なくとも漁法がハエ

ナワか~本釣り漁法により捕獲されたものと考えられる

ので，漁業関係者間で一般的にいわれている「地先の漁J

とみなすととができょう.乙れまで，症例報告やマス類

の検索成績は， 秋田， 新潟， 長野， 石川県などでなさ

れ，それぞれに興味ある成績を示しているととと，今回

の成績に表われた地域差は，潜在患者の多少と何らかの

関係を意味するものと思われる.広節裂頭条虫症の潜在

患者に対する今後の検討は，祈上期のサクラマス〈カワ

マス〉またはヤマメ〈ベ)Oncorhynchus 1JU1SOU var. 

ishikawaeを調査対象としてとらえ，特定の河川を定め

て地域住民の虫卵検査と第 1中間宿主の調査をあわせて

行なう必要があろう.東京都内においては，地方出身者

も多く，マスズシ(富山)，サシミ(山形)， )レイベ(北海

道〉のような，生食に近い郷土料理を好む者も少なくな

い.加えて鮮魚としてのサクラマスの入荷量24)も多く，

Pleroの寄生率の高さを考慮すると，亀谷ら 22)の報告以

外に多数の潜在患者がいるものと推定される.そ ζで今

後は，学校保健法で定められている学童の寄生虫卵検査

のほかに，林間が宮崎肺吸虫症の患者の分析結果から指

摘しているように高級料理屈に出入可能な客層や，食生

活の晴好性に重点をおいて，大人を対象とする潜在患者

の調査が必要となろう.

これまで，被のう Pleroの検出率については， 096 

から 85.7%までの様々な報告1，3，6，20，21) がなされている

が，著者らの成績でも，地域によりまったく被のう形成が

認められない例から， 43.2%の被のう形成を認めた例ま

でかなりのひらきがあった.江口2)は，被のう形成は主

として宿主側の組織反応によると記述しているが，被の

う形成と感染能力との聞にどのような関係があるかにつ

いて言及していない.今回行なった感染実験では，例数

も少なく不十分な成績ではあるが， 被のう Plero投与

群と，非被のう Plero投与群に認められた成虫回収率と

EPGの極端な差は，被のうの有無が何らかの感染成立

要因をなすものと示唆される.しかし，通常は魚肉どと

食されて感染が成立するので，本実験系に認められたよ

うな極端な差は認められないのかも知れないが，少なく

とも被のうは，吉村6) らが感染実験に用いたゲラチンカ

プセノレのような，胃液の消化作用に措抗する効果はある

ものと思われる.一方，サクラマスの被のう形成の有無

は Pleroの種に相違がある場合も想定されるので，今

後検討してみたい.

実験動物の適否については，成犬より幼犬の方が良い

とする記述めもあり，また，千葉ら20)および著者らの経

験から，広節裂頭条虫の感染実験にはハムスターが推奨

される.しかしながら， 40日以上の飼育期間は自然排虫

の危険が伴なうことを留意する必要がある.

Pleroの抵抗性については，氷詰めおよび塩詰め-10C

"，，40C 保存に対してはかなり強く，感染予防には -10~

-200C以下の冷凍保存が有効であるとの江口の報告めが

ある.しかし，酢酸に対する抵抗性については，まった

く記載がなく，マスズシから感染したといわれる例もあ

るので，今後，検討の余地がある.

人体への感染源としては以上触れたように，氷詰め鮮

魚として取り引きされるサクラマスおよびホンマスが主

要なものといえよう.しかし， -20oC以下の冷凍マス

を除いては，保存条件や加熱条件によっては塩マスも感

染源となり得るものと考えられ，寄生虫症が激減したと

いわれる現在でも，本症の感染機会は予想以上のものと

いえよう.

まとめ

1978年 3月から 6月までの間，全国各地から東京築地

市場に入荷した日本近海産サクラマスについて，広節裂

頭条虫 Plerocercoidの検索を行なった結果，

1. Pleroの寄生率は全体で38.8%を示し，地域別で

は，秋田県象潟町，山形県酒田市および秋田県男鹿市に

水楊げされたサクラマスがともに50%台と最も高く，次

いで富山県黒部市と秋田県八森町から入荷のものが30%
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台，青森県大畑町と新潟県両津市より入荷のものが2096

台の)1国であった.最も寄生率の低いものは，北海道寿都

IUTより入荷のサクラマスで1096台であった.

2. Pleroが検出されたサクラマス 1尾あたりの平均

寄生数は 3.6隻を示し，全サクラマス I尾当りの寄生数

は 1.4隻，最高は I尾当り22隻を示した.

3. 被のう Pleroの検出率は，全検出 Pleroに対す

る被のう率で27.996を示し，今回検索を行なったサクラ

マスの22.496に被のう形成が認められた.

4. Pleroの寄生率，被のう率およびサクラマスの被

のう形成率には，それぞれ地域差が認められ，総じて予

想を上まわる値であった.

5. Pleroの寄生部位は， }]工門から尾端，次いで背び

れ前端から紅門までの部位に多く， それぞれ 61.7 96と

30.096， 合計91.796の Pleroが乙の部位に集中寄生し

ていた.

検出 Pleroの感染実験をハムスター 2群4匹， イヌ

1匹を用いて行なった結果， ハムスターでは， 被のう

Plero 4隻を投与した群の 1171Jから23日後の剖検で 3笠

の成虫を回収し，剖検時の腸内容の EPGは27，40011u1/1g

を算定し，残りの l例は， 50日間の飼育期間中， 40日後

の 1日地割i使で， 11， 600個/lgの EPGを算定したが，

50日後の剖検では成虫を回収できなかった.

一方，非被のう Plero4隻を感染させた群の 10iuか

ら，投与後23日自の剖検で I隻の成虫を回収し， )場内容

の EPGは1，250個/lgであった.残り 1例は 50日の

飼育期間中，まったく虫卵を検出し得ず，また，成虫も

回収するととができなかった.ζ れらの成績から， Plero 

の被のうの有無が，感染成立の何らかの要凶をなしてい

るものと考察され，少なくとも，胃液の消化作用に括抗

するカプセJレのような効果があるものと考察された.
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ASO価測定法における斑icro溶血法および凝集法の検討

村旺|以平u夫ぺ大久保 11場夫ネ

Evaluation of Our Modified Micro Method (Micro四Drop回ASO)

for Serodiagnosis on Streptococcal Infection 

IW AO MURATA* and NOBUO OHKUBOネ

はじめに

溶血性連鎖球爵感染症の診断および治療の指標として

古くから， Rantz長 andall法(従来法とIII各〉が繁用され

ているが，術式が複雑でしかも新鮮な血球を必要とする

ことなどから，近時，簡便化と能率化をはかる目的で種

々の試みがなされている.一つの試みは，従来法すなわ

ち， Antistreptolysin-O (ASOと略〉の測定を Micro

法を応用した溶血阻止反応で行なう(富山らへ 1972. 

飯固めら， 1975)ものであり，全くJ.j1Jの試みは， Strep-

tolysin-Oを吸着させた Se7γatiamarcescensを抗原

とする間接凝集反応の開発(辻わら， 1972)であり，あ

るいは， Strepto kinase 吸着間接赤鼠球凝集反応の応用

(熊谷4) ら， 1970)である.飯田わら (1975)，大鳥居

ら5) (1975)，河合6) (1976)は主として IgGの毒素中

和活性を測定するのが従来法であり，また， IgMと IgG

の枕降素活性を測定するのが間接凝集反応であるとし

て， 2穂の検査法は全く原理的に異質の反応機構である

と報告している.ASO価測定法には，大別して関与す

る抗体の相違のほか，反応機構や抗原の相違または，

Macro法と Micro法の術式や判定基準の相違などが

あり，それぞれ得られた成績の解釈に混乱をきたしてい

る.さらに，免疫血清学的に有意とされる 2倍希釈の 2

管差と，従来法の Todd単位で示される 2管差の意義

については議論の分かれると ζろであり，このような混

乱を解決するに当り問題を一層複雑なものにしていると

いえる.一方，臨床検査領域における標準法の設定や，

免疫血清学的な診断用試薬類の標準化の必要性が叫ばれ

ている 7，8) 現在，とれらの問題点を主として技術的な側

面から解明する乙とは， n寺機をとらえて有意義と思われ

る.

そとで今回，従来法とMicrotiter⑧(注1)によるASO価

測定法(Micro帽ASOと略)，および間接凝集反応を応用

した市販の試薬 kit，BLUE帽ASO⑧(注2)との比較検討を

行ない，加えて，ダイリューターを使用しない，われわ

れの考案によるドロッパーを用いての滴数血清希釈で

Todd単位に近似の ASO価を測定する方法 (Micro-

Drop-ASOと略)を検討した結果， 興味ある成績が得

られたので，主として技術面から 2・3の考察を加えて

報告する.

材料および方法

1. 材料 ASO 価測定の目的で当所あて送付された

血清11例，当所の血清銀行lζ凍結保存中の健康人血清289

例，および狸紅熱患者血清73例，計367例を用いた.

2. 方法的 Rantz-Randall法は半量法で行ない

ASO価を Todd単位で表示した.b) Micro-ASOと

BLUE幽ASOはともに富11，1) らの方法に準じて行なった

が， Todd単位に最も近い ASO価が得られるように 3

系列法を採用し， 1:3， 1: 4， 1: 5の 2n希釈で

実施した.c) BLUE-ASOはU型フoレートを用い，終

末濃度で ASO価を表わすζ とになっているが，試みに

既報9)のMicro-TPHAで良好な成績が得られた.市販

のダイリューター(注1)とV型プレート(注1)を使用し

て，血清希釈倍数で ASO価を表示した.d) 狸紅熱患者

血清および健康人血清・を用いて得られた抗体価は，それ

ぞれ， ToddUnitと， ASO価および Drop-Unitで表わ

され，近似舗の一致性と偏差について検討した.e) 今

回われわれが考案した Micro-Drop-ASOは， 0.025ml 

と0.05mlのドロッパーを用いて， Table 1のプログラ

ムに従って Drop-Unitを測定し，従来法の ToddUnit 

と比較した.f) 器具機材面からの改良効果を検討する

*東京都立衛生研究所徴生物部細菌第二研究科 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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Table 1. Micro-Drop-ASO Program 

Mother Dilution in TPHA macro-Tray by using 0.5ml Pipette 

Serum O. 05ml¥ ~__一一→0.05ml\ 一一一→0.1ml

ASO・PBS 0.45mZJ ---- 0.45mzJ-~~~ 0.4ml 

Serum Dilution x 10 >< 500 x 100 

Cup No. 2 10 3 4 9 5 6 7 8 

Serum Diluted 
(0.025ml Dropper) 1d 1d 3d 4d 3d 2d 1d 4d 3d 2d 

¥
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1d 3d 1d 2d 3d 1d 2d 3d 

Streptolysin-O 
(0.05ml Dropper) 1d ld 1d 1d 1d 1d 1d 1d 1d 1d 

Incubation 370C 30min. 

29ぢRedCell 
(0.05ml Dropper) 1d 1d 1d 1d 1d 1d ld 1d 1d 1d 

Incubation 370C 45min. 

Drop Unit 13 40 2000 100 133 200 400 1000 500 667 

125 250 

166 

Note : Corresponding Todd Units of 166 and 833 were lacking in this dilution 

Todd Unit 12 50 

ため，市販の FAS-teque System (注2)のU型プレート

とダイリューターを使用して， 2n希釈 l系列法で Mi帽

cro・ASO価とBLUE-ASO価を測定，比較検討した.

(注1) Cool王 Engineering社製

(注2) 富士臓器製薬社製

実験成績

1. 健康人血清における従来法と Micro-ASOの比較

成績 Fig.1は，横軸に ToddUnitを比例間隔でと

り，縦軸に Micro3系列法， 2nの血清希釈で得られる

ASO価を示し， Todd-Unitと近似する値にアンダーラ

インを施しである.図の中では，一点鎖線によって示す

範囲を通常，血清学的に許容される 1管差の範囲とし，

細い車線で示す範囲を ToddUnitの l管差許容範囲と

して表わしている. (以下すべての図表に適用〉

従来法と Micro-ASOの比較で， Todd Unitと，近

似 ASO価が一致したものは， 294例中89例で 30.3%，

Todd Unit 1管差許容範囲のものは， 294例中196例で，

67. 1%を示した.また 2n希釈で 1管差許容範囲のもの

は， 294例中227例 (77.2%)あり，従来法と Micro-

ASOの一致性は，有意差の基準をどちらに求めるかは

別として，まずまずの成績であった.しかし，最大偏差

は管数偏差として 9管，希釈系列数で 3列に偏差が認め

られ，なお改善の余地があるととが明らかとなった.

2. 健康人血清における従来法と BLUE-ASO の比

100 333 625 1250 

833 

d : No. of drop 

500 2500 

100125166 2日))) 500625 8)) 

Rantz-Randall(T吋 dUnlt ) 

12日 2目。

Fig. 1. Comparison of Micro-ASO titer and 

Todd Unit obtained by Micro-ASO 

and Rantz-Randall Method 

較成績 Fig.2に示すように， Todd Unitと BLUE-

ASO価が一致したものは， 294例中28例と少なく，一

致率は12.9%にすぎない. Todd Unitで 1管差許容範

囲のものは， 294例中75例 (25.5%)，2n希釈 1管差許

容範囲のものは 294例中 126例 (42.9%) と少なく，

BLUE-ASOの一致性は Micro“ASOと比べてそれぞ
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品:.
ム...J_

1∞1251剖 250333 500625833 1250 2500 

santz-Randall (T叫 Unlt)

Fig. 2. Comparison of BLUE.ASO titer and 

Todd Unit obtained by BLUE圃ASO

and Rantz-Randall Method 

2.500 

Fig. 3. Comparison of Micro・ASOand Todd 

Unit obtained by Micro-ASO and 

Rantz岨RandallMethod on the Sera from 

Scar1et Fever Patients 

れ 41.6%， 34.3%下まわった. さらに， 最大偏差も管

数偏差として14管，希釈系列数で 5列の偏差が認めら

れ，従来法の ToddUnitと BLUE-ASO価を直接意

義づけるととができなかった.

3. 狸紅熱患者血清における従来法と MicropASOの

比較成績 Fig. 3 ~と示すように，従来法の Todd Unit 

と Micro-ASO 価の一致数は73例中28例 (38.4%)あ

り， Todd Unit 1管差許容範囲のものは73例中47例

(67. 1%)， 2n希釈 l管差許容範囲のものは 73例中 61例

Fig. 4. Comparison of BLUE-ASO titer and 

Todd Unit obtained by BLUE-ASO 

and Rantz-Randall Method on the Sera 

from Scar1et Fever Patients 

(83.696)を示し，患者血清は健康人血清と比較しで，

それぞれ一致性が高まる傾向が認められた.しかし，偏

差においては， 6管 27JJのひらきがあり， Micro-ASO 

のバラツキについては健康人血清と同様に改善の余地が

残されている.

4. 狸紅熱患者血清における従来法と BLUEpASO

の比較成績 Fig. 4 ~と示すように， Todd Unitと

BLUE-ASO価の一致数は， 73例中21例 (28.896)あっ

たが，すべて 50ToddUnit以下に集中し，中位あるい

は高位の ToddUnit の例では一致を見るととができ

なかった. しかしながら， Todd Unitで 1管差許容範

閣のものが， 73例中35例 (47.9%)と増加， 2n希釈管

差許容範囲のものは， 73例中46例 (63.0%)とさらに増

加するととがわかった.また，偏差についても，例数が

少ないとともあるが，健康人血清と比較して， 8管3列

とバラツキ幅が縮少される傾向が認められた.

5. 市瓶の器具機材の改良面からの検討 Fig. 1か

ら4までの成績は，すでに市販されている Microtiter③

セットを使用しての成績であるが，国産品でも，さらに

改良を加え精度を高めようとの試みがなされているの

で，改良器具 FAS-teque Systeml⑧を使用して，効果が

みられるかと、うかについて 2n希釈 1系列法で比較検討

を試みた.

Fig. 5は，従来法と Micro-ASOの比較成績を示

す.健康人血清および患者血清の中から，任意の Todd

Unit を示す血清 225例を選んで行なった成績である.
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40 

Micro-ASO 

示す例では ASO価が低固にでる傾向が認められた.

Fig. 6は，従来法と BLUE-ASOの比較成績であ

る.ASO価の分布は，高低両方にバラツキが認められ

たが，最大偏差が 3管にとどまり，また，許容範囲内の

一致率も， Todcl Unit 1管差で 74.196 (169/228)， 2n 

希釈 1管差で78.596(179/228)と器具の改良効果が認

められ Microtiter⑧を用いた 2n希釈 3系列法より向

上した.しかし， Micro-ASOの一致率と偏差と比較す

るとわずかに劣る傾向が認められた.

Fig. 7は， Tocld Unitとは無関係に，

価と BLUE-ASO価を比較した成績である.

2500 

Comparison of BLUE"ASO titer and 

Toclcl Unit obtained by BLUE-ASO 

with F AS teque System and Rantz-

Ranclall Method 

100 125 166 2.50 333.500 625 8J3 1250 

nant. -Randall ( T叫 dUnlt ) 

Fig. 6. 

2n希釈 1系列法は TodclUnitの近似値が得られにくい

ので，許容範囲内の一致率で比較すると， Tocld 1管差

以内のものは， 82.996(189/228)， 2n希釈 1管差以内の

ものは85.5労(195/228)と Microtiter⑧を用いた 2n希

釈 3系列法より高い一致率を示し，最大偏差も 2管差に

とどまった.しかし，低位の Tocld単位を示す例では，

総じて高自の ASO11lliを示し，中位から高位の単位を
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F AS-teque System⑧を用いた 2法の ASO価が完全に

一致したものは225例中118例 (52.4労〉あり， 2n希釈

で 1管差以内にとどまったものは 225例中 210例 (93.3

タlj)と，一致性については， Micro同志という乙ともあ

り優れた成績を示した.全般的な傾向としては， Micro-

ASOと同様に BLUE-ASO価を血清希釈倍数で表示

しでもなお， 1/2管程度， BLUE-ASO 価が高く示さ

れ，中位の ASO価で 3管の偏差が見られたものの，溶

血法による Micro-ASO価と，間接凝集反応による

BLUE-ASO価はよく相関するととが判った.しかし，

Micro-ASO@では)625Todd Unit以上の ASO価を

示す 41例のうち 9例 (21.996) しか， 1 : 640以上の

ASO価を示さなかったのに反し)BLUE-ASO⑧では41

例中37例 (92.4%)が 1: 640以上を示したととは特筆

される.

6. 従来法と Micro-Drop-ASOの比較成績 Fig. 8 

は，今回，われわれが開発した Micro心rop-ASOのプ

ログラムに従って血清と PBSを滴下数によって希釈

し，抗原抗体と血球比を従来法と一致させて測定した，

Drop Unit と ToddUnit を比較した成績である.

Drop Unitは，最適な抗原抗体および血球比を一致さ

せるために， Todd Unitの近似値とならざるを得なか

った.したがって， Micro崎Drop-ASOの一致性の比較

は， 1管差許容範囲内の一致率で比較しなくてはならな

いが， Todd Unit 1管差以内の例は， 89. 3% (201/ 

225)， 2n希釈で 1管差以内の例は91.196 (205/225)と

最も優れた一致率を示し，しかも最大偏差も 2管差にと

どまり，いずれの許容範間にも入らないものは 225例中

6例 (2.796)に過ぎなかった.

考察

従来法による ToddUnitと新しく開発された Micro-

ASOや BLUE-ASO@によって測定された ASO価

について，解釈上様々な議論があり， ζれまで各種の検

査法の組合せによる比較試験の成績が数多く報告10-17)

されている.一方では，反応に関与する抗体側の諸因子

について解析めを試み，また他方では，抗原側の安定性

や判定基準をめぐる要因について，種々の考察が加えら

れている.ASO価に関する解釈上の混乱は， 本質的な

問題と技術的な問題がともすれば交叉する形で論議され

ていることに一つの原因があると思われるので， ζれま

での問題点を整理しながら，考察を述べる ζ とは意義が

あろう.

今回行なった一連の比較成績から， ASO価測定に関

する問題点を主として技術的な側面から指摘しつつ，標

準化への動きを考慮して，一定の結論が得られたものと

思われる.すなわち，

1 従来法あるいは Micro-ASOとBLUE-ASO@の

ASO価は技術的な種々の試みを行なうととによって，

l管差許容範間内一致率の向上や偏差を狭める乙とは，

ある程度まで可能であったが，原理的にまったく異なる

検査法の ASO価を一致させる乙とはできなかった.し

たがって，溶連菌感染症の診断あるいは病期の判定，およ

び治療効果をみるためには，単一の検査法を採用するよ

り，関与する抗体の相違や反応機構の違いを考慮して，原

理的に異る 2種以上の検査法を併用する必要があろう.

2. 従来法と Micro-ASOの比較では， 2n希釈3系

列法iとより， Todd Unit により近い ASO価を求めよ

うとしたが，ダイリューターの持ち込み誤差と操作回数

によって増幅される誤差が ToddUnitの許容範囲を上

まわり，かえって許容範囲内一致率の低下や偏差を拡大

する結果となった.この乙とは，すでにわれわれ9)が，栴毒

感作血球凝集反応 (TPHA)の自動化による Microtiter

法の検討で指摘しているように，ダイリュ{タ{特有の

欠点とみなすととができょう.今回，試みた Micro-

Drop帽ASOの成績が従来法に匹敵するととや，イ義賀18)

らが Micro緒方法〈カ Jレジオライピンを抗原とする補体

結合反応〉の検討で，ダイリューターを使用しない滴下

法によって良好な成績を得ているととなど、から， Micro 

法そのものの問題というよりダイリュータ{希釈特有の

欠点といえよう.また，低位の ASO価血清は高めに，

中位から高位の ASO価血清は低めの MicroASO価

を示す傾向は， FAS幽tequeSystem⑧および Microtiter

⑧のダイリューターを使用しでも同様に認められた.し

たがって，今後は，ダイリューター希釈で得られる血清

希釈倍数には一定の補正値を検討する必要があろうし，

また， ASO価の終末点を 5管以内にとどめるよう，基

礎希釈を厳密に行なう乙とを心がける必要もあろう.

3. BLUE-ASO⑧では， Micro-ASOで顕著にあらわ

れたダイリューター特有の欠点が不明確であったが，と

の乙とは関与する抗体の相違，あるいは他の要因が複合

して，偏差を拡大し，ダイリューターの誤差を見かけ上

包み込んだものと思われる.したがって，基本的にはダ

イリューターの持ち込み誤差と操作回数による誤差の増

幅は， BLUE-ASO@にも存在すると考える方が妥当で

あろう.

4. Micro-ASOと BLUE-ASO 価は， FAS-teque 

System⑧を使用し 1系列法で測定した場合，きわめてよ

く相関したが，総じて 1/2管程度 BLUE-ASO価が高

くなる傾向が認められた. BLUE-ASO kitの使用説明

書どおりに ASO価を表示すると，さらに 1管高い ASO
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価となる.従来法も， Micro-ASOもともに血清希釈倍

数をもって ASO価としているので， BLUE-ASO価

の表示方法も最終濃度で ASO価を表わすことを改

め，血清希釈倍数で ASO価を表わすよう，統一される

べきであろう.

5. 乙れまで， Micro法による ASO 価が Todd

Unitを再現しないという臨床医家の指摘を受けて，

Micro法の改良など種々の検討を行なってはきたが，

Micro-Drop附ASOを除いて， Todd Unitの近似値と信

頼性を兼ね備えた方法はない.特に，狸紅熱患者におけ

る ASO価の消長は 2n希釈で 2管差を越える大幅な

抗体価の動きがとらえにくいという事例が，今回の成績

の中に多数含まれている.加えて，発症初期の段階で抗

生物質の服用があった場合には，溶連菌の検出も困難で

あり，診断上，従来法の ToddUnitへの依存度は依然と

して大きなものと想定される.小児血清を取り扱う場合

には採血量にも制限があると考えられるので，微量化は

必要であろうし， Micro-Drop-ASO は必ずしも簡便性

と能率性を満たすものではないが，最少限 0.05mlの血

清があれば測定可能という利点があり，有馬と思われ

る.

6. Todd Unitの 2管差を有意とすべきか， 2n希釈

の管差を有意とすべきかについては，試薬や術式の標準

化にむけて，少なくとも成績のバラツキや再現性の問題

が解決されるまでは，今の段階で結論づける乙とは困難

であろうし， BLUE-ASO価の動向も IgMの動きとし

てとらえる乙とは，単に抗体価の一致性とは別の新たな

課題を提供しているものと思われるので，今後さらに検

討を加えたい.

まとめ

従来から頻用されている Rantz-Randall法の繁雑さ

を改善するため，簡易に ASO価を測定できる Micro帽

ASOと BLUE-ASO⑧について， Todd Unitの近似

値が得られるよう術式を改良し，手技と器材の両国から

改良効果を検討した結果，

1. Micro-ASOは，ダイリューター特有の欠点がめ

だち， また BLUE-ASO⑧は，原理的に全く異なる検査

法であり，関与する抗体側の要因が強く， Todd Unit 

k近い ASO価を求めることはできなかった.

2. 今回，われわれが開発した Micro-Drop-ASOは

一致性および偏差が他の改良法に比べ，最も優れた成績

を示し，従来法に匹敵するものと考えられた.しかも，

徴量測定が可能である ζ とから，採血量が制根される小

児血清においては，特に有用である.

(本研究の概要は， 第 22回日本臨床病理学会総会，

1975年11月で発表した.)
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簡易迅速梅毒TP感作血球凝集反応 (TPHA)におけるマイク口タイター法の検討

堀 幹 郎 ペ 小 林 文 次 ペ 平 岡陸左右*，宮沢貞雄*

村田以和夫ペ大久保暢夫*

Evaluation of Simple and Rapid Micro回目emagglutinationAssay 

for TreponemαPαllidum Antibodies 

MIKIO HORI*， BUNJI KOBAYASHIキ， RIKUZO HIRAOKA汽

SADAO MIYAZAWA*， IWAO MURATA* and NOBUO OHKUBO* 

緒 品昌

Treponema Pallidum Hemagglutination Test (TP 

HA)は，日常の梅毒血清診断法として， その特異性が

高く再現性が優れているため，国内はもちろん，国際的

にも急速に普及するに至ったり. しかし， Takatsyわら

により考案され，その後 Severめにより改良されたマ

イクロタイター法が，わが国の種々の血清学的検査法に

導入されて以来，梅毒血清反応、における TPHAにも採

用の傾向が高まり，自働化を含めたマイクロ TPHA法

の標準化を統一するために，従来法と他の検査法との比

較検討が多くの研究者によって報告されている←7)

WHOめが，強く推奨し普及に努めている Micro同

日emagglutinationAssay f.or Treρonema Pallidum 

Antibodies (MHT-TP法〉と従来法との比較をわれわ

れもすでにU型プレートを使用して検討したの. その結

果，両方法は，特異性の面では同等の成績を得たが，

WHO 法は，従来の TPHA~ζ比べて鋭敏性の点で，や

や低下傾向がみられた.そこでわれわれは， ζれらの結

果に基づいて改良法を考案した.すなわち 4倍希釈法の

採用とV製プレートの使用によって WHO法より良好

な成績が得られ TPHAのマイクロタイター法標準化の

一指標としてなんらかの方向づけができたと思われた.

今回，国内でヒツジ赤血球のかわりにニワトリの赤血

球を用いたマイクロタイター専用の，簡易でかつ迅速な

TPHA試薬が開発された.乙の試薬は，鋭敏性， 特異

性，力価，判定像の読みにおいて従来の TPHAと変り

がなく，また 2時間で結果が判定でき，検査時閣の大幅

な短縮が見込める利点をもっている.一方，英国におい

ては七面鳥の赤血球を使った試薬が市販され，検査に利

用されている.

そζで今回，われわれは， TPHA-従来法を基準として

MHT-TP法(国産および外国産試薬〉における特異性，

鋭敏性，抗体価一致性の観点から比較検討し，また，乙れ

らの検査用試薬が TPHA-従来法にかわり日常検査法と

して使用できうるか否か合せて検討したので報告する.

材料および方法

I 材料一被検血清は，当所に梅毒血清診断の目的で

送付された血清のうちから無作為に TPHA-従来法陽性

血清438{71j，陰性血清151例，計589例を選び供試した.

立 試薬-TPHA-従来法のマクロ用抗原(富士臓

器製薬株式会社製)Lot No. SZ 21112 (以下A-抗原と

略)， マイクロ用抗原(富士臓器製薬株式会社製) Lot 

No. CZ 20402 (以下B-抗原と略〉および Treponema

Pallidum Hemagglutination kit (Wellcome Reagents 

Limited製)Lot No. K4623 (以下C-抗原と略〉をそ

れぞれ用いた.

直方法

1. 2倍希釈法

1) MHT-TP法 (B-抗原〉の血清希釈方法が 2倍希

釈法であるため， TPHA-従来法をこれに合せて実施し，

MHT-TP法では抗体価の表示は，終末濃度で，また，

TPHA-従来法ではその指示書に準じた.

2) C-抗原の MHT♂ P法は， B-抗原の 2倍希釈法

に合せて行ない， 抗体価は， 終末濃度で表示した. ま

た， C-抗原の感作および未感作血球は， 精製水3.0ml

を加えて(通常は1.5ml)復元し，均等な浮遊液として

*東京都立衛生研究所徴生物部細菌第ニ研究科 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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使用に供した. 乙れは， B-抗原の滴下する血球濃度お

よび血球最に合せたためである.

2. 4倍希釈法

1) TPHA-従来法およびC-抗原を用いた MHT-TP

法は， 4倍希釈法で実施し，従来法l乙準じた表現方法で

抗体価を表わした.

2) B-抗原は， MHT駒TP法の 2倍希釈法同様， C-

抗原の 4倍希釈法に合せて行ない，血清希釈度を抗体価

として示した.また， B-抗原の感作血球および未感作

血球は， 4倍希釈用の濃度にするために，溶解溶液1.3

mlを入れ(通常は 4.0ml)均一な浮遊液として，その

1滴 (0.025mりを各血清希釈液に滴下した. なお，乙

れらの方法は，各々の使用説明書に従って定量法で行な

った. マイクロプレートは，全て CookEngineering 

Company製のU型リジットプラスチックプレートを使

用した.

成 績

Fig. 1に， 2倍希釈で行なった MHT-TP法 (B-

抗原〉と TPHA-従来法とを比較した成績を示した.

特異性，鋭敏性では両法共に問題はなかった.また，抗

体価一致数は， 145例中76例 (52.496)が一致し， 1管

差の許容範囲内のものを含めると一致数は， 132例(91.0 

%)であった. なお， 両法共 2管差低下したもの 13例

(9.0%)が認められたが全体的に抗体価をみるとほとん

どl管差の誤差範囲内であった.以上の ζ とからMHT-

TP法 (B-抗原〉は，従来法に比して検査成績に何等

遜色のない結果を得た.

Fig.2は， 4倍希釈で実施した MHT-TP法 (C-抗

原〉と従来法との比較を示した.従来法での陽性血清の

うち， 2例 (2.3%)は， MHT・TP法で陰性と判定さ

れたが，特異性および鋭敏性では両氏応に差は認められ

なかった.抗体価一致率は， 19.396と非常に低く， 1管

差の誤差範囲を含めても67.096にすぎず， 2倍希釈法に

おける B-抗原使用の場合より抗体価一致率は，かなり

低かった.

Fig. 3は， 2倍希釈法で実施した MHT-TP法にお

ける B-抗原と C-抗原の比較を示したものである.除性

血清25例は，両抗原では全て陰性であったが，従来法で

陰性であることを確認した 5例の血清は， C-抗原を用

いた反応では陽性を示した. また， 陽性血清147例中 9

例 (6.1%)は， C-抗原を使用した場合，陰性と判定さ

れ，特異性，鋭敏性の面でも C-抗原は， B-抗原よりや

や劣る成績であった.なお，この 9例は，従来法でも陽

性を示したものである.さらに，抗体価一致数(1管差

低下例を含む〉は， 117例の中80例 (54.4%)で，一致
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率の低下が目立った.しかし， C-抗原では 2管差低下

例が33例 (22.4%)認められたが，抗体価のバラツキ

は， 1"-' 2管差の範囲内であった.

Fig. 4は， 4倍希釈法で行なったC-抗原と B-抗原

使用の MHT-TP法における比較を示した. 2倍希釈

法で実施したのと同様，陽性血清中 2例は， C-抗原の

場合，陰性と判定されたが，特異性および鋭敏性の点で

は両抗原共に同等の成績であった.しかし，抗体価一致

数は， 88例中30例(34.196)， 1管差低下を合せると67例

(76. 1%)の一致率を示し 2倍希釈法よりも21.7%高

率であった.

考察

検討した全ての比較試験にはU型プレートのみを用い

たが，これは，抗原の使用説明書に準じて行なったこと

と階段希釈の回数が多くなれば，希釈のバラツキも多く

なる乙とを考慮に入れたためである.また， U， V型プ

レートには材質，サイズ，規格などの異なる多くの種類

があり，用いるプレートでかなり抗体価に差が認められ

る.

赤尾10)は，プラスチック特にポリスチレンは疎水性で

あるためマイクロプレートは，各メーカーとも親水性に

なるようにコーテイングを行なっていると思われるが，

抗原や抗体の蛋白質が吸着されやすいので注意が必要で

あると述べている.このため，国産試薬ではマイクロ専

用のプレートが添付され，乙のプレートを使用すれば凝

集像が常に一定になるように考案しており，判定の段階

で苦慮するととのないようにしである.しかし，精度管

理といった点を考慮に入れるとプレートばかりでなくマ

イクロ法で用いるダイリューター， ドロッパーなどの器

具についても統一したものを使用するのが望ましい.

今回，使用したマイクロ用試薬(国産，外国産〉は，

従来法と異なりニワトリまたは七面鳥の赤血球を担体と

している.そのため， ζれらの試薬を用いれば 1"-'2時

間で判定ができ，特lと，検査成績を緊急に知る必要のあ

る場合には非常に有用な検査法であるといえる. しか

し，今回の検討では判定の際，外国産試薬の反応パター

ンは明瞭ではなく，そのために陰性と陽性像の読みに困

難な面がみられた.従って，判定する場合，試薬の相違

によってその凝集像が異なるので，各試薬に合った判定

基準を作成して終末点を求めるべきであると考える.そ

の点，国産試薬では独自の反応パターンを添付し， ζれ

を参考に判定するようになっている.また，マイクロ法

では赤血球の撹持が特に重要で，各プレートをミキサー

にセットし，弱振しながら，赤血球浮遊液を滴下すると

とが必要で， ζ の操作が最終的に鮮明な反応像を得られ
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るか否かの鍵になることが多い.

従来法と MHT-TP法の比較から従来法と国産試薬

を用いた MHT-TP法の抗体価一致性は， 91. 0 %とき

わめて高く，従来法にかわりマイクロ用の国産試薬は，

日常検査に十分採用できると思われた.これに反して外

国産試薬では多少の問題点があった.特に，希釈操作回

数が少ないにもかかわらず抗体価一致率が低い ζ と，全

ての抗体価が 1'""3管低くやや鋭敏性に欠け，さらに，

1 : 80'""1 : 5120までの全希釈段暗において抗体価のバラ

ツキが認められたことである.これは，血清原液から直

接プレート上で希釈をするので，希釈誤差が生じやすい

ことが原因であるとするならば国産試薬使用の場合も同

様に認められるべきであろう.しかし，乙の現象は，外

国産試薬の場合に限って認められるところからこの原因

は，外国産試薬の希釈液の含有成分中，血球の出降速度

を調節する成分が不足しているのではないかと考えられ

る.そのため，赤血球がフ。レートの管底まで早く抗降し

てしまい，その結果として陰性と判定される ζ とおよび

前述のように凝集像が鮮明でないためではないかと考え

られる.また， MHT-TP法における両試薬の比較から

2倍希釈法より 4倍希釈法の方が抗体価の一致率は，良

好な成績を示したが，これは従来法と比較した成績と逆

の結果であった.このことは赤血球の大きさ，濃度およ

びこれらを含む反応系のカップ内で占める容量と荷電の

関係や，赤血球が管底まで比降していく距離の関係など

が凝集像に影響を与えるためと思われる.従って簡易性

を追求するため随時希釈法を変えて実施することは最終

結果に与える影響が大きくマイクロ用試薬の希釈方法

で，その指示書に従って行なうのが最も望ましいことを

示唆していると思われる.

抗核抗体切の検出法として蛍光抗体法が利用されてい

るが，この抗原にはニワトリの赤血球が使用されてい

る.乙の方法は，赤血球の細胞核と反応させるので赤血

球の膜を通過して抗体が入らなければ細胞核と反応しな

いと考えられている.しかし，今回，開発されたマイク

ロ用試薬でもニワトリの赤血球を抗原としているので，

TPHA に関与する免疫グロプリン主として IgGと反

応することも考えられるため，抗核抗体陽性血清4例を

MHT-TP法と従来法について検討したが，両反応共に

陰性を示し， TPHAマイクロ用試薬での BFPは一応

避けられるものと思われる.しかし，供試例数が少ない

ので，この点はさらに追求する予定である.

結論

1. TPHA-従来法を指標として MHT-TP法(国

産および外国産)について検討した.その結果， 2倍希

釈法で実施した MHT-TP法(国産〉は， 特異性， 鋭

敏性および抗体価一致性の点で TPHA-従来法と同等

の成績を示し， TPHA-従来法のかわりとして日常検

査法に使用できると思われた.

2. MHT-TP法における国産試薬と外国産試薬とを

比較検討したが，特異性，鋭敏性の面で外国産試薬は，

国産よりやや劣る傾向がみられた.また，両試薬の抗体

価一致性は， 2倍希釈よりも 4倍希釈法の方が優れてい

た.

(本研究は昭和 52年度当研究所調査研究課題「梅毒

(血清反応〉に関する研究Jの一部として実施したもの

である.)
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医薬品・化粧品等の微生物汚染について

柏木義勝汽柴田 実汽徳江シゲ子汽笠井純子*

大久保 JI島夫汽内海正保**，伊藤 寛**，下村寿一料

Microbiological Contaminatiolls of Drugs and ToHetries， etc 

YOSHIKA TSU KASHIWAGI*， MINORU SHIBA TA汽 SHIGEKOTOKUE*， 

JUNKO KASAI*， NOBUO OHKUBO汽 MASAYASU UTSUMI*汽

日IROSHIITOHやJ:and JUICHI SHIMOMURA料

緒 広司

近年になって特に医薬品の製造行程の改善が，世界各

国で強調されるようになったのは，病原微生物の汚染を

受けた医薬品を介しての感染症が頻発するという不測の

事故が，スウェーデンはじめアメリカ，イギリスなどで

1963年頃から増加の傾向を示したからである.

1969年に WHOが勧告した“医薬品の製造および品質

管理に関する規範(GoodPractices in Manufacture and 

Quality Control of Drugs)"を契機に，諸外国は急に製

造行程の衛生問題に関心を高めるようになり，わが国に

おいても先ず1973年5月に日本企業独自の GMP(Good 

Manufacturing Practices)が成立した.厚生省も薬事法

の規制に加え， 1974年 9月には“医薬品の製造および品

質管理に関する基準"および1975年4月には，これを補

足する“医薬品の製造および品質管理に関する基準実施

細則"を定め，各都道府県の製薬業界に対する行政指導

を行い，より高い品質の医薬品が供給されるよう指示し

fこ.

東京都においては，且つては底薬品，化粧品等の微生

物学的検査は，定期的に行われる血液製剤の検査のほか

は，事故品あるいは無承認無許可製品が主な対象物であ

ったが， 1971年に実施されたX線造影剤の微生物検査に

おいて， 42検体中34~:食体から大量の菌が検出されたこと

に端を発し，厚生省指示に先んじて，医薬品のみなら

ず，医薬部外品，化粧品に至るまで徴生物学的検査を行

い，製造行程の改善のための監視および取締りを強力に

推し進め今日に至っている. 乙の報告は， 1971，...._.'77年

度の 7年聞に微生物検査の目的で，当研究所に搬入され

た医薬品，医薬部外品，化粧品等の製品別検査成績であ

る.

材料および方法

1971 ，...._.'77年度の 7年聞に， 東京都衛生局薬務部薬事

衛生課の薬事監視員により収去され，当研究所に搬入さ

れたものは，医薬品610検体，医薬部外品169検体，化粧

品77検体，それに行政指導による民間製造業者直接依頼

の医薬品53検体，化粧品37検体，さらに準行政的検体で

ある都内の血液銀行依頼の血液製剤505検体，総計1， 451 

検体について， rミ!本薬局方無菌試験法，生物学的製剤基

準無菌試験法，昭和46年10月4日付厚生省通知薬監第496

号“造影剤(硫酸バリウム製剤〉の微生物試験法"， 昭

和47年12月28日付厚生省通知薬監第 339号“化粧品(ア

イライナー〉の微生物試験法ヘ昭和 51年4月 l日付厚

生省通告薬発第 297号“内用液剤およびX線造影剤の菌

数の限度および試験法"等に準拠し，個々の検体に適応

した試験法を用いて微生物学的検索を行った.

成績と考察

表uζ底薬品の検査成績を示したが， 11品目中 7品目

より菌が検出されている.特に1971年度における X線造

影剤の検査結果は，緒言にも述べたように， 42検体中34

検体 (81.0%)が微生物に汚染されており，そのうち生

菌数が 105個Iml以上のものが24検体 (70.6%)もあり，

且つ大腸閣群，緑膿菌等の好ましからざる細菌が検出さ

れ，その微生物汚染の甚だしさは，当時のマスコミの話

題となった.

*東京都立衛生研究所徴生物部細菌第二研究科 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 

**東京都衛生局薬務部薬事衛生課
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ω表 1.医薬品の徴生物学的検査成績

数/gor ml 菌生総無菌試験陽性

メーカ
ー数

調査対象

メーカ
ー数

年

菌

Klebsiella sp.， Proteus sp.， Micrococcus sp.， 
Pseudomonas aeruginosa， Bacillus sp.， 
Gram negative rod， Asp_~gillZls nig_~~___~ ___ ___ _ 

出検
105< 10，..._.102 102，..._.103 103，..._.104 104，..._.105 1，..._.10 検体数

九
守

5
・
河
内
、
・
同
J
o
b
B
回
出
正
司
.
・
見
立
-
h
忌
-
N
U
・同
-
-
M由
i
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5
斗∞

24 

Gi元五瓦egative干弘 一一 一

Bacillus sp.， Gram tositive rod 一一 一I 1 

Gγα悦 POSl玩記E子瓦d~-GraJii7iiiαtiveγod， 一一-

Bぬ :ZZuss札 Yeastl~ike fun長
芯子百五扇面高志五lococcus，豆函l雨漏扇子一一

利
一
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n
U
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i

一AHU
一n
u
一q
h
一nu
一n
u
一n
u
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u
一ウ
a

2 3 5 

Bacillus sp.， M正元E面反面正面.，瓦cin亙io7J亙と面子三五:7
Clostridium sp.， Eubacteriurn sp.， 
Fusobacteriurn sp.， Alcaligenes sp.， 
GraJn negative rod， Gram positive rod， Rhizopus 
sp.， 
Aspe7苫illusglaucus， .lls1うel・'gillusniger， 
Aspergillus versicolO1・， Aspergillus.戸umigatus，
Aspergillus ustus， Penicilli・umsp.， .lv1ucor sp.， 
Cladosporiurn sp.， Pullulm・iasp. 

3 

1 

3 

7 34 

5 

2 

11 8 

2 

15 29 

Gram positive rod 
Escherichia coli 

Acinetobacter anitratus 3 2 

一一

P

一
一
s
d

一
一
仰
マ

一
w
v
e

…
一

α・九

~
一
口
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M
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O
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一1
一
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一O
一O
一4
一O
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一O
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一
4

1 
6 
38 
13 
7 
6 
9 
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3 

不明

17 
5 

検体数

9 

日
一
山
一
回
一
切
一
必
一
お
一
路
一
%
一
一
時
一

4

斉日
度

42 

"，，"，1 1976 10 9 
ドリンク剤 一一一一

円 1977 16 11 
1972 49 15 
1973 30 16 
1975 1 1 
1976 1o 9 
1977 14 8 
1973 10 7 
1975 5 3 
1974 10 5 
1977 5 3  
1975 2o 13 

1977 6 3 

30 

29 
8 

47 

抑
一
附
一
郎
一
郎
一

mm一
間
一
附
一
間
一
郎
副
一
郎

1975 

製

1971 
X線造影剤

注射用剤

輸液製剤

日
間
ツ

感
ロ

用
シ

-
児
咳
剤

一
小
鎮
プ

生薬製剤

日良

点鼻

涜 腸剤

痔疾治療剤

眼軟膏剤

斉1占

斉リ



表 2. 医薬部外品の徴生物学的検査成績

数/g or ml or piece 菌生総無富試験揚性

メーカ
ー数

調査対象

メーカ
ー数

年

菌

Bacillus subtilis， Pseudomonas aeruginosa， 
Gaffkya tetragena， Cladosporium sp.， 
Peptostreptococcus sp. 

出検
10

5< 10'""'-'102 102'""'-'103 103'""'-'104 104'""'-'105 。'""'-'10検体数検体数
度

口
問製

3 2 3 9 15 1971 
救急幹創膏

Bacillus subtilis， GraJn negative rod 4 4 4 18 38 1973 

CladosporIllln Sp. I 

1974 

l 

。
2 

l 

4 

2 

1972 
需用浄清

知t
JJlicγococcus sp.， Bacillus sp.， 5eγγαtia sp.， 
fungi 5nf 

2箭

骨-二目

Bacillus sp.， Neissel・iasp.， 1¥1io・ococcussp.， 
Proteus sp.， Fusobacteriullz sp.， 5erratia sp.， 
PenicilliU1n sp.， Aspergillus sp.， Rhizopus sp.， 
Paecilomyces sp.， Cephalos1うoriumsp.， 
Absidia sp.， Trichos1りoronsp.， ChaetOJniU1rt sp. 

5 

1974 

12 

8 

12 

4 12 

12 

12 

29 

24 

13 

13 

37 

29 

1972 

ベビーパウ
ダー

令

嵩

同∞
l
H
-
H
C
J
1

∞

Bacillus cereus， Corynebacterium sp.， 
Gram negative rod， Penicillium sp.， 
Aspergillus sp.， Rhizoctonia sp.， Rhizoρus sp.， 
Curvularia sp.， Paecilomyces sp. 

6 6 7 8 13 1977 

Bacillus subtilis， Gram negative 1・od

Acinetobacter anitratus， M01・axellaSp.， 
Pseudomonas fluorescens， Bacillus Sp.， 
Enterobacter aerogenes， 5err・atiaSp.， 
Acinetobacter lwoffii 

I l 1974 
ノイスノfウ夕、、

ト
洗
液

ク
用
存

タ
ズ
保

ン
ン

コ
レ
浄

6 2 4 10 10 22 1975 

)ニ
ω

。7 8 1977 制汗デオド
ラント
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表 3.化粧品の微生物学的検査成績

数/gor ml 菌生受白1
Illjc'、無菌試験場性

メーカ
ー数

調査対象

メーカ
ー数

年

菌出検製
105< 1O~102 102'"'-'103 103~104 104'"'-'105 0~10 検体数検体数

度

口
口口

Other than StaphylococcuS aureus， 
Coliform group and Pseudomonas aeruginosa 

1972 

kgぉ
・
河
内
、
・
叫
ザ
泳
三
』
皆
、
・

N
N
E
-
h
a守・
M
M・
民
・
・
抽
出

l
r
H
S∞

2 2 2 7 

Other than StaphylococcuS aureus， 

Co[;ずormgroup and Pseudomonas aeruginosa 
l 2 2 4 36 1973 

Bαcillus Sp.， Escherichiαcoli， 

Micrococcus Sp.， Ente7-obacteγ cloαcae 
10 6 10 10 24 1974 

アイライナ

。
Streptococcus salivarius， Acinetobacter Sp.， 

Aerococcus Sp.， Lactobacillus Sp.， 

Bacillus Sp.， Corynebacterium Sp. 

10 10 1975 

11 7 11 8 16 1977 

Bacillus subtilis， Gram negative rod 2 3 7 17 1973 

マスカラ

Bacillus Sp. 2 1 2 1 2 1975 

Grα悦 neg，αtiveγod，Micγococcus Sp. l 1 1973 クツノマ

Bacillus subtilis I 1 l 1974 
スキンクリ
ーム
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内用液剤のうち， ドリンク剤からは菌は検出されなか

ったが，小児用感冒鎮咳、ンロップ剤からは1972年度およ

び '74年度に菌が検出された.しかし'77年度では陰性で

あった.シロッフ。剤は高張糖液であり且つ酸性であるた

め，細菌の生育には適当な環境ではなく，むしろ真菌群

の汚染が比較的容易ではないかと推測されたが， Yeast 

以外はすべて細繭群が検出された.

生薬製剤の検査は1975年度に実施され， 47検体中42検

体 (89.4労〉から細菌が検出された.生薬は他の薬品と

異なり，捜雑な成分・組成を含む天然物であるため，微

生物汚染・虫害等を受け易く， ζれらの汚染が全く無い

ととを望むのは不可能であるといわれているが，今回の

成績から菌陰性のものが 5検体(10.6%)， また生菌数

が103個/g未満のものが34検体 (72.3%)であった乙と

からみても製造行程上の管理が良ければ，さらに良い製

品を製造し得るものと考えられた.

生薬製剤については，横山口が76点について調査して

いるが，すべてが徴生物の汚染をうけており，そのうち

105個/g以上の汚染が44.7%の試料に認められたと報告

している. また米虫2) も生薬製剤 20品目の汚染度調査

で，一般生菌数 105個/g以上のものが 5品目 (259ぢ)，

104個/g以上が 8品目 (40%)存在したといい，そのう

ち6品目から大腸菌群を検出している.

とれらの報告と，われわれが行った検査結果とを比較

した場合，菌の検出方法に，大きな差があるとは考えら

れないので， '75年度の生薬製剤に関しては， 既に製造

行程の衛生的改善が，ある程度進んでいたものと推察で

きる.

点眼剤，限軟膏剤および後述のコンタクトレンズ用洗

浄・保存液は，われわれの体の中で最も鋭敏な器官の 1

つである眼に直接間接作用する製品であるので，注射薬

と同様の注意をはらう必要がある.石関らめの報告では，

点眼剤 138検体のうち 7検体 (5.1%)が汚染されてお

り，緑膿菌も検出されたという.また Kallingsらのは

ステロイド眼軟膏の緑膿菌の汚染による感染で， 2名の

失明者が出たという報告を行っている.緑膿菌は傷つ

いた角膜に感染すると潰療を生じさせ，ついには失明に

至らしめることがあり，乙の菌に対しては，服組織が耐

えられる濃度の防腐剤では，ほとんど無効であるとい

う.ζ のような危険を避ける意味においても，眼に関係

ある製品は，製造時にはもちろん使用時においても微生

物汚染に充分な注意がはらわれなければならない.今回

試験した点眼剤からは， '73年度の 30検体中 l検体から

菌が検出された. '76年度および '77年度の検査では，す

べての製品が無菌であった. '75年度の 1検体は， 無許

可無認可製品であり， “自薬と称するもの"という検体

名で，取締上，当研究所に搬入されたもので，乙の検体

からは，大腸菌が検出され，違反品の危険性の一端を示

すものといえよう.

眼軟膏剤は軟膏基材が一様に細菌の汚染を受けている

といわれており，とれらに対して，今誼ちに無菌性を要

求するには技術的には難しい問題があり，したがって現

在わが国では無菌試験法が適用されていないが，失明な

どの事故がおきてからでは避すぎるので，アメリカ，イ

ギリスなどの諸国と同じく，無菌の法制化を早急に行う

べきと考える.今回の眼軟膏剤の検査結果は， 6検体中

4検体が陽性であった.

なお，局所製剤のうち，涜腸剤と痔疾治療剤からは，

菌の検出はみられなかった.

表 2は医薬部外品 6品目の検査成績を示した.

救急幹創膏および清浄綿は，傷口の保護，汚染防止，

皮膚消毒の目的で使用されるので，無:菌性を要求される

べき製品と考える.救急粋創膏の 2カ年についての検査

結果をみると，微生物検出率は減少傾向を示している

が，未だ改善されたとは苦い難い.また清浄綿について

は検体数がきわめて少ないので汚染の実態は明らかでな

ベピーパウダーは，新生児・乳児等の健康皮膚面に撒

布するばかりではなく，時には軟膏類塗布後の皮疹面に

しばしば使用される.したがって，その無菌性が要求さ

れる.原材料の主成分のタノレクは，滅菌が困難であると

いわれているが， 3カ年にわたる検査において，ある一

社の製品だけが常に無菌であったので，他社もとれにな

らい，その無菌製造に努力すべきものと考える.

パスパウダーの 1検体は無許可の輸入品であり， ζれ

からも菌の検出がみられた.

コンタクトレンズ用洗浄・保存液は， 22検体中10検体

(45.5%)から菌が検出されたが，組成からみても無菌

にできないはずはないと考える .ζ の製品は，点眼剤や

眼軟膏弗!と同様に防腐剤が含有されてはいるが，眼組織

に障害を与えない程度の濃度であるため，緑膿菌の汚染

を防止する ζ とはできず，先に述べたような危険性は常

に存在している.そのような理曲で，メーカー側は当然

無菌にすべきであるし，また使用者も，その保存には細

心の注意をはらわなければならない.

制汗デオドラント 8検体からは，微生物の検出はみら

れなかった.

わが国では，化粧品の製造行程中の汚染に対する法的

規制は未だないが，製薬業界において強力に GMPが推

進されていることからみて，医薬品に準じて将来は何ら
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表 4.血液製剤の徴生物学的検査成績
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人赤血球濃厚液

剤の保存血液からは， '75年度および'76年度の検体から，

おのおの l件ずつ菌が検出されている.検出菌は Pseu

domonas属および Acinetobacter属で病原性の弱い

菌群に属するが，日和見感染の原因となる可能性があ

り，採血時の充分な注意が望まれる.

以上が過去7年間の医薬品等の微生物汚染状況調査成

績であるが，前述の如く，これらはすべて日本薬局方無

菌試験法等を適用した検査である.しかし，これらの試

験法は検体の容量に応じて，採取量，培地量等は規定さ

れているが，微生物学的検索を行う立場で ζれらの方法

を検討すると，現状においては，やや不備な点を認めざ

るを得ない.

例えば局方の注射薬無菌試験では，検体容量100ml以

上 500ml未満では， 細菌試験に採取量 5ml，真菌試

験に 2mlを採取するにすぎない. すなわち検体容量の

1/20-1/100を細菌試験に， 1/50-1/250を真菌試験に供

試しているのにすぎないのである.一方u.S.P.(United

States Pha1'macopeiゅでは，検体容量が 100mlを超

えるものはすべて memb1'ane filte1' による無菌試験法

が準用されている.

また局方の無菌試験法には薬剤の種類による方法の規

定がない.鎮痛解熱剤等の1H~菌試験に，ただ単に局方の

かの基準が示されるものと考える.現在はメーカー側が

独自の自主規制を行って清潔な製品を造るように努力

している.例えば， アメリカの CTFA (Cosmetic， 

Toilet1'Y and F1'ag1'ance Association)では，加入のメ

ーカーに対して

①眼眉用化粧品……一般生菌数 500個/g01' ml未満

②ベビー用製品……一般生菌数 500個/g01' ml未満

①口雇用化粧品……一般生菌数 1000個/g01' ml未満

④その他の製品・…・・一般生菌数 1000個/g01' ml未満

@以上の製品より病原性菌を検出しない

というガイドラインめを示しており，わが国において

も，参考にされているものと思われる.

表 3は化粧品 4品目の検査結果であるが， '72年度の

アイライナーの 2検体，マスカラの '73年度の 2検体お

よび '74年度の大腸菌検出のアイライナー 2検体は，乙

の CTFAのガイドラインに不合格であるが， '75年度以

降のアイライナーおよびその他の化粧品 3品目は合格し

ている乙とになる.

血液製剤は毎年定期的に年 2囲ずつ検査が行われてい

るが，今までの検査結果では，表 41C示すように，成分

製剤の新鮮凍結人血祭および人赤血球濃厚液に関して

は，すべて，微生物は検出されなかった.しかし全血製
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無菌試験法を準用して良いか，はなはだ疑問とせざるを

得ない.すなわち不備の方法を以って無躍であるとの成

績を得ても，それが真の結果を表わさない場合もあるこ

とを考えると，局方等の無菌試験法が，検体容量，薬剤

の種類別lζ改変され，人の生命の安全を守るのにより有

効な手段になるよう望んでやまない.

結論

1971~'77 年度の 7 年聞に当研究所に微生物検査の目

的で扱入された医薬品663検体，医薬部外品169検体，化

粧品114検体および血液製剤505検体，総計1， 451検体に

ついて調査し，次のような結論を得た.

1) 医薬品11品目中 7品目より徴生物汚染が認められ

た.そのうち無菌性を要求される品目から菌が検出され

たものは，輸液製剤，点眼剤，眼軟膏剤であり，前二者

は，その後の検査では菌は検出されず，製造行程の改善

が進んだように見受けられた.眼軟膏剤は 6検体中 4検

体から菌が検出されたが，これは '77年度のみの結果で

あるので，今後の改善を期待したい.

無関性は要求されないが，病原性菌を検出しではなら

ない品目からは， X線造影剤，小児用感冒鎮咳シロップ

剤，生薬製剤，点鼻剤から菌が検出されたが，これらは

すべて，製造行程の改善傾向がみられた.

2) 陸薬部外品6品目中制汗デオドラントを除く 5品目

から微生物汚染が認められた.そのうち法的規制はない

が，無菌の必要性のある品目，すなわちコンタクトレン

ズ用洗浄・保存液，救急、紳創膏および、清浄綿からも菌が

検出された.特にコンタクトレンズ用洗浄・保存液から

は， 22検体中10検体 (45.596)から菌が検出され，その

うち 7検体が，生菌数 103個Iml以上であった.

全般的にみて医薬部外品は，製造行程の改善が積極的

に為されているとは見受けられなかった.

3) 化粧品も医薬部外品と同様に 4品目すべてから徴生

物汚染が認められた.全般的には， 生菌数10個Igor 

ml未満のものが多かったが， 年次的lとみても製造行程

の改善は，ほとんどされていないように見受けられた.

4) 由液製剤3品目 505検体について検査した結果，保

存血液 315検体中 2検体から菌が検出された.また，人

工的操作の加わる製品である新鮮凍結人血葉および人赤

血球濃厚液からは，微生物汚染は認められなかった.
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起炎性物質に関する衛生化学的研究〈第3報〉

高速液体ク口マトゲラブィーによるベルガブテンの定量法

水石和子汽風間成子L*，中 村 義 HB*，原田裕文*

Hygienic Chemical Studies on Irritants (IH) 

High園PerformanceLiquid Chromatographic Determination of Bergapten 

KAZUKO MIZUISH1*， MASA YOSH1 KAZAMA *， YOSH1AK1 NAKAMURA * 

and H1ROFUM1 HARADA * 

High-performance liquid chromatographic determination (HPLC) of bergapten， phototoxin， in bergamot 

oil or in perfumeries has been developed. 1n this technique a reversed-phase partition chromatographic 

column， LiChrosorb RP-18， acetonitrile-H20 solvent system， and 268nm ultraviolet absorbance detector 

were used. A calibration curve obtained by HPLC showed linearity in the range of 0.01-0.25μg of 

bergapten. 

緒筒

化粧品原料として広く用いられるべ jレガモット油

(cold press type)中に，光感作皮膚炎の原因物質である

ベソレガフ。テンが通常0.2-1%含まれているしわ.そのため

最近では，精製してベソレガプテンフリーにしたベルガモ

ット油あるいは調合ベソレカ、、モット油を化粧品に使用する

傾向にあるが，精製不十分な場合もあり，製品中にベノレ

ガプテンが残留する恐れも考えられる.したがって微量

ベノレガ、プテンの定量法の開発が望まれる.われわれは先

にガスクロマトグラフィーによる定量法について報告し

たが3¥ 今回はさらに感度良く測定するために，逆相分

配型クロマトグラフィーおよび紫外部吸収検出器 (268

nm)を用いた高速液体クロマトグラブィー (HPLC)に

よる分析法を検討し，良好な結果を得た.

実験の部

試料ベルガモット油 (coldpress type) : A，Fillip-

po Co. (Italy)， B，池田物産， C，長谷川香料 D，

大洋香料

試薬 試薬はすべて特級を用いた.

ベソレガフ。テン標準溶液 前報3)のベ、ノレガフoテン標準品

の調製の項で得られたベノレガプテン標準品を少量のアセ

トンに溶かし，アセトニトリノレで適当な濃度系列に希釈

して用いた.

装置高速液体クロマトグラフ:日立 635型〈波長可

変検出器付)， 自記分光光度計:日立323型

HPLC測定操作，条件 試料を上記標準溶液と問様に

希釈して試験溶液とし，その 5μJについて以下の条件で

HPLCを行なう.

HPLC測定条件

Column : LiChrosorb RP-18 (10μ) (Merck) 25cm 

x26mm I.D. 

Solvent system : acetonitrile . H20 (25 : 75) 

Column temp. : room temp. 

Column pressure : 210kg/cm2 

Flow rate : 1.5ml/min 

Detector : 268nm (wave length) 

実験結果・考察

Shu， C.K.4) ら，および Porcaro，P. J. 5) らにより分

配および吸着型のカラム充填剤を用いた HPLCによる

ベノレガプテン分tfiの報告があり， 日PLCはベソレカーブoテ

*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 



東京衛研年報 29-1， 1978 119 

時晴 A : Bergapten 

---B : Limettin 

240 260 280 300 320 340 nm 

Fig. 1. UV Absorption Spectra of 

Bergapten and Limettin 

A) Bergapten 

B) Limettin 

ンの分析に有力な手段である.そこで今回は，逆相分配

型の LiChrosorbRP-18を固定相に，アセトニトリルー水

系を移動相に用いて分析条件を検討した.すなわち，移

動相組成のアセトニトリルと水との比を100:0→10: 90 

に変化させ，ベJレガフ。テンと保持時間の近接している妨

害物質のリメチンとの分離を観察した.移動相のアセト

ニトリルの含有量を減少させると相互分離が良くなる

が，水含有が多くなるためカラムに対する圧力が増大す

る.そ ζで分離度およびカラム圧を考慮すると混合組成

比としてアセトニトリル:水 (25: 75)が最も適してい

るととがわかった.

また，ベ、ルガフ。テンの紫外部吸収は図 u乙示すように

極大波長が 250nm，260nm， 268nmおよび 310nmに

ある.とのうち 268nmは妨害物質リメチンには吸収が

みられない.そ乙でベノレガプテンを精度よく測定するた

め， 268nmを測定波長として用いた.

検量線 1mlあたりベノレガプテン 2，5， 10， 20， 50， 

100μgを含む濃度系列の標準溶液を調製し，各 5μJにつ

いて，前記の測定条件に従って操作を行なった.ベルガ

プテンのピーク高を測定し，検最線を作成したととろ，

図2!乙示すようにベルガプテン濃度 2.0--50ppm(0.01 

-0. 25flg)に良好な直線関係が成り立つことが認められ

た.なお，ベノレガプテンの O.1flgのくり返し測定変動係

数は1.4%であった.

ベルガモット油中のベ}(.，ガプテン 化粧品香料の原料
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Fig. 2. Calibration Curve of Bergapten by 

HPLC 

Berg品pten

oil:A 
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Retention 

Fig. 3. High Performance Liquid Chromato-

gram of Bergamot Oil 

であるベノレガモット油4種〈試料A""'D)について，ア

セトニトリ Jレで適宜希釈後， 前記の条件で直接 HPLC

を行なった.そのうち 2種 (A，B)のベノレガモット拙

は図 3に示すように，顕著な妨害物質のピークは現われ

ず，ベノレガプテンが検出され，定量できた.その含有量
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はAが 0.22~ぢ， Bが 0.25%であった.また，他の 2種

(C，D)からはいずれもベノレガプテンが検出されなかっ

た.これらはベjレガプテンフリーあるいは調合されたベ

ノレガモット油であると推定される.

添加回収実験市販の香水，オーデコロンにベルガプ

テンを，その含有量が 0.005~ぎになるように添加し，そ

の試料を適宜希釈し，直接クロマトグラフに注入，測定

したと乙ろ，いずれも障害なく定量する ζ とができ，回

収率は90-100%であった.

要約

ベノレガモット油中のベノレガフ。テンの測定法として，高

速液体クロマトグラフィーを用いる方法を検討した.逆

栢分配型カラム充填剤 LiChrosorbRP-18，移動相アセ

トニトリノレ:水 (25: 75)，検出波長 268nmの測定条件

下でベノレガモット泊中のベソレガフ。テンを精度よく定最す

る乙とができた.

本法は，香水，オーデコロン中のベノレガプテン定量に

直接法として応用可能であった.
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起炎性物質に関する衛生化学的研究(第4報〉

TLCによるホJ(..ムアルヂヒドの同定

中 村義昭ペ風間成孔ぺ水石和子汽原田裕文*

Hygienic Chemical Studies on Irritants (IV) 

Identification of Formaldehyde by Thin回LayerChromatography 

YOSHIAKI NAKAMURA*， MASAYOSHI KAZAMA汽

KAZUKO MIZUISHI* and HIROFUMI HARADA * 

緒 雷

ホノレムアノレデヒド〈以下 HCHOと略す〉は接触皮膚

炎の代表的な起因物質として知られており，一般に化

粧品の安全性を確認する場合，検査項目のーっとして

HCHOは常にあげられている. との百CHOの分析法

としてクロモトロプ酸法円 4ーアミノー3ーヒドラジノ -5-

メノレカプトー1，2，4-トリアゾーノレ法 (AHMT法と略す)2)

およびアセチルアセトン法1) (AA法と略す〉など，比

色法による定性・定量が行なわれている.しかしながら

クロモトロプ酸法は，硫酸濃度，反応温度，共存物質な

どの影響から再現性の良い結果が得られにくく，また一

方 AHMT法およびAA法の場合は他の脂肪族，芳香族

アJレデヒドが HCHOと類似の呈色を示すためとれらの

共存は誤差の原因となる.乙のため AHMT 法やAA~去

において陽性となった場合は，さらにそれが HCHOに

よるものかを同定する確認試験が必要である.そとで著

者らは Dentiらめが報告したカノレボニJレ化合物と 2，4-

ジニトロフェニノレヒドラジン (2，4-DNPHと略す〉と

の反応生成物を TLCで分離する方法について検討し，

若干の改良を加えたと乙ろ十分満足できる結果が得られ

たので報告する.

実験の部

試薬特にことわりのないかぎり，和光純薬ICK.の

試薬特級を用いた.

1) HCHO標準原被 ホルマリン 1g ~ζ水を加えて

100mlとする.との HCHOの含有量を日本薬局方ホノレ

マリンの項の HCHO定量法によって求める.

2) 日CHO標準溶液 標準原液を計算量とり水で希

釈して 1ml中に 10μgの HCHOを含む溶液を調製し，

標準溶液とする. (用時調製〉

3) アセトアルデヒド，プロピオンアJレデヒド，n叩プ

チノレアノレヂヒド， アセトンおよびメチルエチノレケトン溶

液各アルデヒド，ケトン 19に水を加えて 1，OOOmlと

する .ζれをさらに水で10倍希釈したものを用いた.

4) isoープチノレアノレデヒド， ベンツアノレデヒド， メチ

ノレイソブチノレケトンおよびアセト酢酸エチノレ溶液 各ア

ノレデヒド， ケトンおよびエステノレ 1g !とエタノ-)レを加

えて 1，000mlとする. 乙れをさらにエタノーJレで10倍

希釈したものを用いた.

5) 2，4-DNPH溶液特級 2，4-DNPH 0.5 gを塩酸

(1十1)85mlに加温溶解する.冷後水で全景を 500ml
とし四塩化炭素 (CC14 と略す) 20mlを用いて 1回洗

浄する.

6) 薄層板 ワコーゲノレ B-5FMを用い，常法によっ

て作製した薄属を 100。で30分間乾燥した後，デシケー

ター中で放冷して保存する.

装置。マイクロシリンジ テJレモ MS-50の針先を鈍角

にしたもの

2) 紫外線検出器 ミツミ紫外線検出器 TYPESJ-

1031 (2536A) 

3) ガスクロマトグラフ質量分析計島津製 LKB-

9，000型

実験操作

TLCによる同定

後述の試験溶液および HCHO標準溶液 10mlをそれ

ぞれ容量 100mlの分液ロートにとり，塩酸 5mlと2，心

DNPH溶液 10mlを加える.これに CC145mlを正確

来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 
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に加えて10分間激しく振り混ぜ分離後 CC14層を分取す

る.乙の CC14液を薄層板の下端から約 1cmの位置に

1cmの間隔で 10μJ塗布し，展開熔媒を用いて上昇法に

よって 10cm展開する.風乾後紫外線照射下でスポット

を標準物質のそれと比較して判定する.

結果および考察

マススベクトんによる DNPH誘導体の確認

CC14抽出物が間違いなく DNPH誘導体であるかを

確かめるために，前項における CC14抽出液をマススペ

クトノレクやラフ直接試料導入法により測定したところ，

Fig. 1 Iζ示すように m/e210[Mつを確認した.また

その他のカノレボニノレ化合物の DNPH誘導体についても

それぞれマススペクトノレにより確認した.

(%) 
100 

h 
牛』

・r-I
ω 
ロω 
-!..l 

高 50

210 

ωhrJmμω
同

ω伺

50 150 200 

(ffi/e) 

Fig. 1. Mass Spectrum of 2， 4・DNPHderivative 

of Formaldehyde 

展開溶媒の検討

日野らのは展開溶媒としてかヘキサン・ベンゼン・ト

リエチノレアミンの 6:4: 0.5混波によって TLCを行な

っている.しかしとの港媒比率では，全般的に Rf値が

低いためトリエチノレアミンの割合を 0.5から1， 2， 4， 6 

と変化させてみたところ， その増加に従って HCHO.

DNPH誘導体の Rf値も 0.17から0.30まで上昇し，同

時に他のカノレボニJレ化合物の DNPH誘導体との Rf値

の差も大きくなり，分離もよくなる ζ とが認められた.

しかしトリエチルアミンの割合を 4以上にしても Rf値

の差はほとんど変化しなくなるととがわかった.乙のた

め著者らはトリエチJレアミンの割合を 4と定めることと

した.Table 1に HCHOの Rf値を1.0とした場合

の他のカ jレボニノレ化合物の RfCRfor)値を示した. な

お本法による TLC上での HCHO.DNPH誘導体の検

出限界は 0.025，ugで， CC14抽出液の塗布量を 10μJとし

た場合 HCHO濃度は最低 2.5μg/ml は必要である.

Table 1. Rfor Value of 2，4・DNPHDerivatives of 

Carbonyl Compounds 

Compounds Rfor 

Formaldehyde 

Acetaldehyde 1. 22 

Propionaldehyde 1. 66 

n.・Butylaldehyde 1. 96 

iso・Butylaldehyde 2.04 

Benzaldehyde 1. 63 

Acetone 1. 74 

Methyl Ethyl Ketone 2.04 

Methyl Isobutyl Ketone 2.33 

Ethyl Acetoacetate 1. 70 

Rfol'= 

Rf of the 2，4心NPH derv. of the compound 
Rf of the 2，4・DNPHderv. of formaldehyde 

Developing Solvent: n-Hexane ・Benzene・

Triethylamine (6:4:4) 

Plate : Wakogel B-5 FM 

化粧品への適用

以上検討した方法を化粧品に適用するため，つぎの実

験を行なった.すなわち市販のマニキュア，シャンプ

ー， アイライナー， マスカラおよびクリーム各 19IC 

HCHO標準溶液をそれぞれ 100μg添加して試料とした.

試験溶液の調製法としては，一般に行なわれているリン

酸酸性水蒸気蒸留法を用いず，狩野らめが報告している

400 の硫酸ナトリウム溶液で30分間溶出させる方法を用

いた.ζ の理由は化粧品原料のなかには，加熱する乙と

によって HCHOを遊離するものがあるとの報告がみら

れるためである.との試験溶液について前記の方法に従

い操作したところ，いずれも障害なく HCHOを同定す

るζ とができ，化粧品への適用は十分可能である乙と

が認められた.なお今後本法を用いて市販化粧品中の

HCHOを調査する予定である.

要結

HCHOの 2，4-DNPH誘導体を TLCで展開する場

合，展開溶媒として nーヘキサン・ベンゼン・トリエチ

jレアミン 6:4:4を用いるととにより，他のカJレボニjレ

化合物の誘導体との分離もよく HCHOの同定法として

十分活用できることが認められた.なお本法による TL

C上での HCHO・DNPH誘導体の検出限界は 0.025，ug

である.

また市販のマニキュア，シャンプー，アイライナー，

マスカラおよびクリームに HCHO標準溶液をそれぞれ
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100μg添加したと乙ろ，いずれも障害なく HCHOを向 2)三村春雄，金子幹宏，菅野三郎:衛生化学， 22，39， 

定するととができた. 1976 
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カーボンブラック中の 3，4一ペンズピレンについて

鎌田国広穴山添律子六原田裕文*

Survey of 3， 4燭Benzopyrenein Carbon Black 

KUNIHIRO KAMA T A *， RITSUKO YAMAZOE* and HIROFUMI HARADA * 

For the detection of 3， 4旬Benzopyrenefrom carbon black， extraction was made by benzene with a use 

of Soxhlet apparatus. Extract was passed through an alumina column， and eluted with hexane-ethyl ether 

(2: 1)， and determined by high speed liquid chromatography with fluorescence detector. When the proce-

dure deve!oped applied on 16 kinds of the field samples， it was found that 8 (50 %) of them contained 

0.001-8.333 ppm of 3， 4・Benzopyrene.

緒 問

カーボンブラックは，主としてゴム工業に使用される

ほか，プラスチック，乾電池，あるいは黒色顔料として

塗料やインク等にも使用されている.乙のカーボンブラ

ックは，その原料と製法により数種類に分類されるが，

現在まゆずみ，しらが染めなどの化粧品原料として用い

られているものは，大部分がチャンネルブラックとファ

ーネスブラックの 2種類である.しかし，ファーネスブ

ラックは最近，米国において強い発がん性を有する3，4-

ベンズピレンの溶出が認められるとの理由で使用禁止の

規制措置がとられている.

元来，カ{ボンブラックは，炭化水素の不完全燃焼ま

たは，熱分解によって得られるため， 3，4ーベンズピレン

をはじめとして多くの多環芳香族炭化水素(以下PNH

と略す〉を含有している ζ とが知られていた1-4) しか

し，その分析法については，現在十分満足できる方法が

なく，実用性の高い分析法の確立が望まれている.そこ

で今回，著者らは，高速液体クロマトグラフィーを用い

て，前報5)に引きつづき，カーボンブラック中の 3，4-ベ

ンズピレンの分析法を意図し，種々検討したので報告す

る.

実験方法

1. 試薬 3，4ーベンズピレン標準溶液 3，4-ベンズピ

レン(以下 B(α)Pと略す，和光純薬K.K.製) 10mg 

を精秤し，ヘキサンlζ溶かし 100mlとした. 標準溶液

1ml=100μg B(α)P. 乙の溶液を目的の濃度に希釈し

て用いた.

1%含水アノレミナ E. Merck社製の Aluminumoxid

Standardisiertを用い， 衛生試験法的に従い調製した.

すなわち， 1 N塩酸に浸して洗い，十分水洗したのち，

1100
で 2時間乾燥し，さらに400。の電気炉中で 2時間加

熱後，デシケータ中lζ放冷した乾燥アJレミナに対し 196

(VjW)の水を加え， 共せんびんに入れカラム用アルミ

ナとする.

その他の試薬はすべて試薬特級(和光純薬K.K.製〉

を用いた.

2. 装置 1) 高速液体クロマトグラフ(以下HSLC

と!日告す〉 島津デュポン製 830型， 2)分光けい光光度計

島津製自記けい光分光光度計 RF-502， 3) Kuderna-

Danish (以下KDと略す〉濃縮器， 4) ソックスレー抽

出器抽出管部分約 5x30cm，受器容量 300ml

3. 操作法

3-1. 試験溶液の調製試料1O~30g を二重にかさね

た円筒炉紙にとり，ベンゼン250mlで50時間 (4cyclesj 

hr)ソックスレー抽出をおこなう.ベンゼン抽出液はK

D濃縮器に移し n-ノナン 0.8mlを加えて約 1mlにな

るまで濃縮する.つぎに， 1%含水アルミナlζヘキサン

・エーテノレ (2: 1)を含浸させて， 内径 1cmのカラム

管に高さ 30cm1C充てんする.乙のカラム柱に，先きの

濃縮、政を加え，さらに濃縮管を少量のヘキサンを用いて

洗い，カラム管に加えたのち，ヘキサン・エーテノレ (2

: 1) 100mlを 2mljminの流速で流す. 乙の溶出液を

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 
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Fig. 1. Separation of Polynuclear Aromatic 

Hydrocarbons by High Speed Liquid 

Chromatog1'aphy 

1 : Benzene， 2: Phenanthrene， 3: Anth1'acene， 

4: Fluoranthene， 5: Pyrene， 6: Triphenylene， 

7: Chrysene， 8: Benzo(a)anthracene， 

9: Benzo(e)pyrene， 10: Benzo(k)fluoranthene， 

11: 3， 4・BenzopY1'ene，12: 1， 2， 3， 4・Dibenzo

anthracene， 13: Dibenzo(a， h)anthracene， 14: 

20・Methylcholanthrene 

一一:UV (254 nm) 

・:FP (Ex.A=384 nm， Em.A=405 nm) 

集め， KD濃縮器を用いて 2ml!ζ濃縮し， これを試験

溶液とする.

3-2. HSLCによる定性および定量 1)定性 B 

〈α)p標準溶液をヘキサンで希釈した溶液について下記

の測定条件に従い HSLCをおとない，得られたクロマ

トグラムから保持時間を，またフローストップにより励

起スペクトノレおよびけい光スペクトルを求める.試験溶

液についても同様に HSLCをおとない得られたピーク

の保持時間，励起スペクトノレ，けい光スペクトルを求

め，標準溶液のそれと比較して定性をお ζなう.なお，

Fig. 1にB(α)pおよびその他の PNHのクロマトグラ

ムを示す.

2) 定量 B(α)pの標準溶液をヘキサンで適宜希釈

し， O. 01-0. 1ppmの標準溶液系列をつくり，とれらの

10μf について下記の測定条件に従い HSLCをおとなう.

それぞれのB(α)pのピーク高と濃度から検量線を作成

する.つぎに試験溶液 10μJについても同様に HSLC

をおとない， B(α)Pのピーク高を求め，先きに得た検

量線から試験溶液中のB(α)pの濃度を求める.

Table 1. Comparison of Extraction Methods 

for the Dtermination of 3， 4・Benzo・

pyrene from Carbon Black 

Extraction method 
Solvent 

234  

Hexane 

Benzene 

Methylene Chlo1'ide 

Tetrah ydro f urane 

Toluene 

Methyl Alcohol 

2N KOH-Ethyl Alcohol 

1. Reflux， 5 h1'. 

0.6 0.6 

31. 4 24.6 

2.3 1. 7 

1.1 1.1 

73.1 31. 4 

o 0 

1.7 

2. Extraction by ultrasonics， 5 hr. 

3. Soxhlet， 30 hr. 

14.3 

100 

38.9 

1.1 

102.6 

1.7 

5. 1 

4. Vacuum sublimation， 0.1 mm  Hg， 30 min. 

3) HSLCの測定条件 カラム :μBondapakC18， 

O. 4cm X 30cm，移動相:メタノーノレ・水(4:1)，カラム

温度:400， カラム入口圧:300kg/cm2， 流速:1ml/ 

min，検出器:けい光検出器 (FPと略す)， EX.Aニ 384

nm， Em.A=405nm 

実験結果および考察

1. 抽出法の検討 一般に試料から B(α)Pを抽出す

る方法としてソックスレー抽出7-10九真空昇華抽出叫12九

超音波抽出13¥ 溶媒抽出14)などが広く用いられている.

そとで，とれらの抽出法の中で，カ{ボンブラックから

B(a)pを最も効率よく抽出する方法について比較検討

した.なお，試料としてB(α)Pの合有が認められたフ

ァーネスブラックを用いた. この結果を Table1 ~ζ示

す.ただし抽出率は，ソックスレ{抽出法においてベン

ゼンを溶媒として用いた場合の抽出量を 100とし，その

相対抽出量で表わした.松下らによると真空昇華抽出法

は大気粉じんやカーボンブラックに吸着した PN百を短

時間で効率よく抽出する利点を有すると報告11)している

が， Table 1 に示すように，カーボンブラックについて

は真空昇華法よりもむしろベンゼンやトルエンのような

有機溶媒を用いた抽出法の方が高い抽出率を示し，とく

にソックスレー抽出法がすぐれていた.したがってソッ

クスレー抽出法において有機溶媒を適切に選択すればB

(α)Pのに抽出に有効であると考えられる.

2. 抽出溶液の選択 ソックスレー抽出法を用いた場

合に最も効率よく B(α)pを抽出できる溶媒について検

討した.溶媒として，白石らわが食品からの抽出に用い
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Table 2. Effect of Various Solvents on Extraction of 3， 4・Benzopyrene

Solvent Ratio of contentD 

Acetone 18 

Petroleum Ether 1 

Toluene 101 

Benzene 100 

Ethylene Dichloride 17 

~ethyl Acetate 37 

Carbon Tetrachloride 5 

Ethyl Acetate 30 

~ethyl Alcohol 2 

~ethylene Chloride 44 

Ethyl Formate 41 

~ethy 1 F orma te 13 

1) Benzene=lOO 

ているメタノーノレ，松下1)あるいは Wallcave4) がカー

ボンブラックからの PNH の抽出に用いたベンゼン，

Lee2) あるいは Avarmめが用いた塩化メチレンなど計

23種の溶媒について，いずれも30時間ソックスレー抽出

をおとない， B(α)Pの抽出量について比較した. な

お，試料として抽出法の検討の項に用いたファーネスブ

ラックを使用した.乙の結果を Table2に示す. 抽出

率については Table1 の場合と同様に相対抽出量とし

て表わした. Table 2に示すようにベンゼン， トJレエン

がB(α)Pの抽出溶媒として最もすぐれていることが認

められた.

3. 抽出時間の検討 ソックスレーによる抽出時間を

1時聞から50時間 (4cyclesjhr)まで変化させたときの

つ立る8 
、、""

守、仏同回，a， 6 

~ 4 

巳42目。4 3 2 

。 10 20 30 40 50 

Time of Ex七raction (hr) 

Fig. 2. Relation between Soxhlet Extraction 

Time and Observed Value of 3， 4・

Benzopyrene in Carbon Black 

0・…..0: Toluene 0--0: Benzene 

Solvent Ratio of content1) 

~ethyl Ethyl Ketone 3 

Tetrahydrofurane 1 

Acetonitrile 5 

Ethyl Alcohol 3 

n-Butyl Alcohol 21 

Hexane 16 

Cyclohexane 4 

Chloroform 76 

Ethyl Ether 9 

Carbon Disulfide 83 

Xylene 30 

B(α)Pの抽出率について検討した.この結果をFig.2 

lζ示す. Fig. 2 ~とみられるように， B(α)Pの抽出量

はベンゼンを用いた場合約40時間， トノレエンの場合約20

時間でほぼ一定に達するととが認められた.今回，濃縮操

作などの点を考慮して試料からのB(α)Pの抽出には，

ベンゼンを溶媒として用い，抽出時間は50時間とした.

4. 市販カーボンブラック中のB(α)P含有量 以上

Table 3. Analytical Results of 3， 4・Benzopyrene

in Carbon Blacks 

Sample 

Furnace Black 

~-1 

-2 

-3 

A-l 

-2 

F-l 

-2 

-3 

D-l 

-2 

T-l 

Channel Black 

D-3 

-4 

T-2 

-3 

-4 

Weight of 
samples (g) 

25 

15 

15 

30 

30 

15 

25 

10 

25 

25 

20 

10 

15 

10 

15 

30 

N.D. : Not Detected 

B(α)P(ppm) 

0.003 

N.D. 

8.333 

6. 167 

0.402 

O. 167 

N.D. 

N.D. 

N.D. 

N.D. 

0.002 

N.D. 

N.D. 

0.001 

N.D. 

0.002 
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Fig. 3. High Speed Liquid Chromatogram of 

Carbon Black 

80 

〉、 60
ふJ
..-j 
U】

ffi 40 
.jJ 

ロ
ト4

20 

。

一一:Sample (A-1) 

. : Std. 3， 4-benzopyrene 

Detector : FP (Ex.A=384 nm， Slit 7， 

Em.A=405 nm， Slit 4) 

(a) (b) 

260 300 340 380 420 360 400 440 480 520 

Wavelength ( nm ) 

Fig. 4. Fluorescence and Excitation Spectra of 

3， 4・Benzopyrene

(a) Excitation Spectra 

(b) Fluorescence Spectra 

-一一 : Sample (A・1)

・:Std. 3， 4・benzopyrene

検討した分析法によって市販のカーボンブラックについ

てB(α)Pの測定をおこなった.試料としては，化粧品

原料用チャンネノレプラック 5種 (D社 2種， T社 3種)，

ファーネスブラック 11種 (M社 3種， A社 2種， F社 3

種， D社 2種， T社 l種〉の計16種を用いた.その結果

を Table3 fと示す.ただし測定値が検出限界O.OOlppm

以下は N.D.とした. これらの試料のうち B(α)Pを

検出したものは，ファーネスブラック 11種中 6種，チャ

ンネノレプラック 5種中 2種であった.しかし， B(α)P 

の溶出量はチャンネJレプラック lζ比べブァーネスブラッ

Table 4. Recovery of 3， 4・ Benzopyrene

Added to Carbon Black 

Weight of B(a)P 
Sample samples added 

(g) (μg) 

Original Recovery 
(ppm) (%) 

Furnace Black 

A-1 1 100 6. 167 105.8 

F-1 l 100 O. 167 63.2 

M-1 1 100 0.003 24.0 

Channel Black 

D-3 1 100 N.D. 。
T-2 1 100 0.001 2. 1 

T-4 100 0.002 4.0 

N.D. : Not Detected 

クの方が高い値を示し，最高8.333ppmであった.なお，

Fig. 3に実験試料 (A-1)から得た溶出液のクロマト

グラムを示す.ζ のクロマトグラムには B(α)Pの Rt

と一致するピークがみられ，さらにこのピークについて

フローストップにより励起スベクトノレとけい光スペクト

ノレを測定し Fig.4f乙示す.また B(α)Pの標準品につ

いても同様な操作により，励起，けい光スペクトノレを測

定して Fig.4iこ示した.ここでみられるように，試料

と標準品の両スベクトノレは完全に一致し，試料から得ら

れたピークは B(α)Pである ζ とが確認できた.

前述のようにカーボンブラックは炭化水素の熱処理に

よって生産されるため， B(α)Pの含荷は当然考えられ

る.しかし，今回の分析結果をみると，チャンネノレプラ

ックからはきわめて微量の B(α)Pが検出されたにすぎ

ず，また，米国において使用禁止となったブァーネスブ

ラックでも 11種中 5種からは B(α)pがほとんど検出さ

れなかった.このことはカーボンブラックが強い吸着性

を有するため，抽出効率のよいソックスレー抽出法によ

ってもなお溶出できなかったとも考えられる.そ乙で各

種のカーボンブラックに対し B(α)pの添加回収実験を

おこなってみた.すなわち試料として，今回検討した結

果B(α)Pの溶出が認められたファーネスブラック 2種

(A-1， F-2)， B(a)pの溶出が微量であったファー

ネスブラック l穏 (M-1)とチャンネノレプラック 3種

(D-3， T-2， T-4)に対し B(α)P 100pgを添加

し，その回収率を求めた. Table 4 f乙示すように回収率

は明らかにカーボンブラックの種類により0-105.8%と

非常に大きなバラツキが認められた.ファーネスブラッ

クの方がチャンネノレプラックよりも由収率がよく，との

乙とは製法の遠いによるカーボンブラック本来の吸着能

の差に基づくものと思われる.したがって，溶出量の多
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いものは回収率もよく，たとえばファーネスブラックの

Mーし F-1，A-1の溶出量は，それぞれ 0.003，

O. 167， 6. 167pprnであり，その回収率は 24.0，63.2， 

105.8%と溶出量の大きい)1頃に高くなっている.また，

チャンネノレプラックのD-3，T-2， T-4は溶出量が

N. D -0. 002pprnときわめて少なく， その回収率も 496

以下であった.したがってB(α)pの捺出がみられない

場合でも， B(α)pの含有を否定することはできない.

乙れらの理由から，カーボンブラック中のB(α)pの測

定値を評価するには十分注意する必要があり，今後より

すぐれた抽出法の開発が望まれる.

結論

化粧品原料としてのカーボンブラック中のB(α)pの

分析を目的として，その抽出法について検討した結果，

ベンゼンを用いたソックスレー抽出法がもっとも効率よ

く抽出できるととを認めた.との方法を用いてファーネ

スブラック 11種，チャンネ jレプラック 5種の計16種のカ

ーボンブラックについてB(α)pの分析をおとなったと

ζろ， ファーネスブラック 6穏，チャンネノレプラック 2

種から B(α)pの静出を認め，その値は最高 8.333pprn

であった.しかし，カーボンブラック~[B(α)p 100μg 

を添加し，回収率を求めたと乙ろ，回収率はカーボンブ

ラックの種類により 0-105.8%と非常に大きなバラツ

キが認められ， B(α)pの溶出量が多いものは回収率の

よい乙とがわかった.との乙とから，今回おこなった分

析結果で溶出が認められなかったものも， B(α)pの含

有を否定するととは危険であり，今後さらに検討する必

要があろう.
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ベンガラ中の微量ヒ素の定量法

江波戸奉秀*，伊藤弘ーへ原田裕文*

Determination of Trace Amounts of Arsenic in Red Oxide of Iron 

KIYOHIDE EBA TO六KOICHIITO* and HIROFUMI HARADA* 

A simple methoc1 by atomic absorption spectrophotometry was c1eveloped for the determination of 

arsenic in red oxic1e of iron， used as a raw material for cosmetics. The procedure is as follows : The 

sample was dissolvec1 in conc. HCl and it was c1iluted by distilled water to make its acidity of 8 N HCl. 

After that， 2 ml of 5 M KI solution， 1 ml of 50;ぢNaH2P02 solution and 5 ml of HCI04 were addec1 

into 20 ml of the sample solution. Arsenic-iodic1e was extracted with 10 ml of benzene and reextracted twice 

with 5 ml each of water. The arsenic in water phase was determined as arsenic hydrogen by atomic 

absorption spectrophotometer system equipped with an argon-hydrogen flame. The average recovery of 

arsenic ac1ded to red oxic1e of iron was 98 %， and the coefficient of variation was 4.4 %. 

緒 百

著者らはヒ素の分析法として，アルゴンー水素炎を用

いる原子吸光法について検討し，若干の市販食品などの

分析例とともに前報。で報告した. しかし，乙の方法を

鉄含有量の多い試料，たとえばベンガラ，黄酸化鉄など

の化粧品原料に適用した場合には， ヒ化水素発生時の反

応が激しすぎて測定不能となることが認められた.そこ

で鉄の障害を除くため，試料溶液にヨウ化カリウムを加

えてヒ素をヨウ化物としたのちベンゼンで抽出し，さら

に原子吸光法によって定量する方法を検討したと ζ ろ，

良好な結果が得られたので報告する.

実験の部

試薬 とくにととわらないかぎりすべて特級品を用

い，また水はイオン交換樹脂を通した脱イオン水を用い

た.

1) ヒ索標準溶液 和光純薬(株)製原子吸光分析用ヒ

索標準溶液 (HAs02 : Asとして 1，000ppm)を希釈し

て用いた. 2) 5Mヨウ化カリウム溶液 ヨウ化カリ

ウム83g~と水を加えて溶かし 100ml とした 3) 50 

5ぢ次亜リン酸ナトリウム熔液

装置 1) 原子吸光装置 日本ジャーレノレアッシュ社

製 AA-8500型 2) ヒ化水素発生装置および捕集器

日本ジャーレルアッシュ社製 ASD-1型

試験溶液の調製 ベンガラ 0.5gを石英製丸底フラス

コにとり，濃塩酸 15mlを用いて加温諮解したのち， 25 

mlメスフラスコに移し濃塩酸を加えて定容とし試験溶

液とする.

操作法 試験溶液 10mlを 100ml分液ロートに正確

にとり，濃塩酸 4.4mlを加えたのち水を 5.6ml加え，

全量を 20mlとし 8N塩酸濃度とする.ついで 5Mヨウ

化カリウム 2ml，5096次亜リン酸ナトリウム溶液 1ml，

過塩素酸 5mlを加え15分間放置する. 放置後，ベンゼ

ン10mlを加え 5分間振とうし， 静置して水層を除去し

たのち， ベンゼン層に水 5mlを加えて 3分間振とうし

て逆抽出を行ない，抽出液を試験管にとり，さらにベン

ゼン層に水 5mlを加え同様に操作し， 前抽出液と合す

る.その 5mlをヒ京発生ビンに正確にとり，濃塩酸6.3

mlおよび水を加え全量を 20mlとしたのち，前報1) ~乙

準じて原子吸光法によりヒ素を測定する.その測定条件

を Table1 ~ζ 示す.

実験結果および考察

ヒ素のヨウ化物生成条件 塩酸濃度とヨウ化カリウム

添加量 ヒ素測定のさい，発泊の原因となる鉄を除去す

る目的で，本法では試験溶液中のヒ素をヨウ化物として

抽出しているが， ζ のときの至適塩酸濃度とヨウ化カリ

ウム添加量について検討した.すなわち， 0.5μgのヒ素

*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 
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Table. 1 Analytical Condition of Arsenic 

Wave length 

Lamp current 

Argon flow rate 

Argon gas pressure 

Hydrogen flow rate 

Hydrogen gas pressure 

Argon carrier flow rate 

Generation gas pressure 

193. 7nm 

15 mA  

7.0 liter/min 

1.5 Kg/cm2 

2.5 liter/min 

0.4 Kg/cm2 

5.0 liter/min 

0.5 Kg/cm2 

Instrument : Nippon Jarrell-Ash Model AA・8500

atomic absorption spectrophotometer equipped 

with a generation and collection of arsine. 

。.5

。.4

0.1ト e• f 

4 6 8 10 

Hydroch1oric Acid Concentration (N) 

Fig. 1. Effects of Concentration of Hydrochloric 

Acid and Potassium Iodide on Arsenic 

Absorbance 

Prepared Solution : 0.5μg of Arsenic 

構一一軸:5M  KI 噂H ・H ・轟:3M  KI 

毒事一一一軸 : 4M  KI 

を含有するベンガラ試験溶液の塩酸濃度を 4，6， 8， 10 

Nの4段階に調整し，その 20ml~L 3， 4， 5Mの3段階

に調整したヨウ化カリウム溶液をそれぞれ 2mlずつ添

加する.乙の液について前記の操作法の項にしたがい，

ヒ素を定量した結果を Fig.1 ~と示す. Fig. 1 ~ζ示すよ

うにヒ素のヨウ化物生成は，塩酸およびヨウ化カリウム

の濃度によりその生成量がいちじるしく影響されるが，

いずれも両者の濃度が高いほどヨウ化物の生成が良く，

5Mヨウ化カリウム溶液を用いた場合は塩酸濃度が 8N

以上であれば抽出率がほぼ 100%である.そ乙で本法で

は塩酸濃度を 8Nとし， 5Mヨウ化カリウム溶液 2ml

添加することにした.

過塩素酸の添加 著者らわがさきに検討し報告したス

ズのヨウ化物ーベンゼン抽出法では，ヨウ化物生成促進の

ために過塩素酸を添加し効果のあることを認めている.

そこで， ヒ素についてもヨウ化物生成に及ぼす過塩素酸

の影響をみるため，試験溶液に過塩素酸2，5mlそれぞ

れ添加して検討したと乙ろ，過塩素酸無添加のヒ素の吸

光度に対して過境素酸 2ml添加の場合は約 5%， 5ml 

添加では約 10%の吸光度の向上がみられた.しかし，

5ml以上添加した場合には不溶性物質が大量に生成さ

れ，操作がはん雑となるため本法では過塩素酸添加量を

5mlとした.

試料溶液の脱色 試験溶液に 5Mヨウ化カリウム溶液

およびベンゼンを加えたとき，両者とも紫紅色を呈し，

ベンゼン層と水層との境界面が判別しにくいため， 50% 

次亜リン酸ナトリウム溶液 0.5，1. Omlをそれぞれ試験

溶液に添加して脱色をおこない，その影響を検討したと

ζ ろ，いずれも吸光度に変化はみられなかった.ζ の場

合，次亜リン酸ナトリウム添加量と脱色に要する時間の

関係をみると，添加量の多い方が脱色時間は短かくな

る. たとえば， 50%次亜リン酸ナトリウム溶液 0.5ml

ではその脱色時間は30分， 50%次亜リン酸ナトリウム溶

液1.Omlでは約15分間で脱色が終了することがわかり，

本法では 50%次亜リン酸ナトリウム溶液1.Omlを添加

することとした.

抽出条件 ヒ菜ーヨウ化物を塩酸溶液からベンゼン層

に振とう抽出する時間について検討したと ζ ろ， 5分間

振とうすれば十分であることが認められた.また，田中3)

は水を用いてベンゼン層からヒ素を逆抽出しているが，

その条件について検討したと乙ろ，水抽出時間は 3分間

で2回以上抽出すれば，バラツキが少なく最も効率よく

抽出される乙とがわかったので， 本法では水 5mlを用

いて 3分間抽出を 2回くりかえすことにした.またガラ

ス器具などからのヒ素の溶出も十分考えられる乙とか

ら，前記に述べた操作はできるだけじん速におとなうこ

とが必要である.

添加回収実験 ベンガラについてヒ素の添加回収実験

をおとなった.すなわち，前記の試験溶液の調整および

操作法の項にしたがい， 0.5μg添加したヒ素測定溶液を

つくり，測定したと ζろその平均回収率は 985ぢであっ

た.また，本法の測定精度を確認するため前記の方法に

より調製したヒ素 0.5pgを含むヒ素測定溶液を10回くり
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かえし測定をおこなったと乙ろ，標準偏差 4.6，変動係

数 4.4%であった.また，ベンガラ試料7種についてヒ

素の含有量 (ppm) を測定した結果はそれぞれ 0.09，

0.04， 0.06， 0.17， 0.04， 0.03以下， 0.03以下であっ

た.

結 論

131 

ml， 50%次亜リン酸ナトリウム溶液 1ml，過塩素酸5

mlを加えたのちベンゼン 10mlを用いて抽出し，乙の

ベンゼン層から水で 2回逆抽出をくりかえしてヒ素を抽

出し原子吸光法によって定量する .ζ の方法について添

加実験による回収実験をおζなったところ，回収率は98

9ぢ，また10回くりかえし実験による変動係数は 4.4%で

原子吸光法によるヒ素の定量法は，簡使かつ精度も高 あった.

いが一方，多量の鉄を含有する試料についてはその定量

が困難であった.しかし，ヒ素をヨウ化物としてベンゼ

ン抽出し，さらにこのベンゼン層のヒ素を水抽出液中に

転溶させる方法について検討し，良好な結果を得ること

ができた.すなわち，試料を塩酸に加温溶解したのち 8

N塩酸濃度とした試料溶液に 5Mヨウ化カリウム溶液2
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家庭用品の衛生化学的研究(第5報〉 繊維製品中のク口ム含有量について

植田忠彦ペ観 JI日雄汽森 謙一郎牢

西田茂一汽原田裕文*

Hygienic Chemical Studies on Household N ecessities (V) 

Chromium Contents in Textile Products 

TADAHIKO UETA*， TERUO KAN*， KENICHIRO MORI*， 

SHIGEKAZU NISHIDA * and HIROFUMI HARADA * 

The amount of total chromium (III and VI) in 55 samples of commercial textile products consisting of 

27 wool， 27 mixed wool spun and one nylon fiber was determined by flameless atomic absorption 

method， after the wet digestion of the samples. Total Cr present in 42 samples (76.4 %) was in the 

range of 10-4，635μg/g. The samples found to be containing Cr were placed in a synthetic sweat solution 

and immersed for 1 hour in a 400C water bath. From the solution， Cr (VI) was extracted with n-butyl 

acetate containing 0.396 trioctyl amine. Consequently， it was found that Cr (VI) extracted into a 

synthetic sweat solution was in the range of 0.1-10.6μg/g， while the total Cr extracted into the same 

solution was 0.1-46.5μg/g. 

はじめに

繊維製品の着用によって起きる皮庸炎に関しては種々

の原因物質が考えられている.その中で羊毛，絹等の染

色に用いられているクロムは古くからアレノレギー性接触

皮庸炎の原因物質として知られており，特に六価クロム

は三価クロムに比較して経口毒性および細胞膜透過性が

強くクロム過敏痕の人に対し強い反応を示すといわれて

いる1) 今回市販の繊維製品についてクロム含有量を測

定し，同時に人工汗によるクロムの溶出量についても調

査することを目的として測定法を検討した.その測定法

を用いて，染色にクロムを使用することの多い羊毛を主

材料とした市販の繊維製品および毛糸のクロム含有量調

査を行なうた.

実験方法

1. 試料試料は東京都内で昭和52年12月に購入した

市販の繊維製品子供用靴下 8，婦人用靴下 8，男子用靴

下 8，子供用手袋2，婦人用手袋 2，男子用手袋 2，子

供用マフラーし婦人用マフラ-2，男子用マフラー 2

および毛糸20の計55検体である.これらの繊維素材はナ

イロン 100%1件を除いていずれも毛またはその混紡で

ある.

2. 試薬 (1)三価クロム標準溶液(1， OOOppm) :クロ

ム(和光純薬製， 99.995ぢ)0.1000 gを少量の 6N塩酸

に溶解し，水を加えて 100mlとした. この溶液を適宜

希釈して用いた. (2)六価クロム標準溶液(1， OOOppm) : 

和光純薬製原子吸光分析用クロム標準溶液を適宜希釈し

て用いた (3)人工汗 (JISL-0848， 1974): ( i )酸性

人工汗〈以下A汗と略す〉一塩化ナトリウム 10g， 乳酸

19およびリン酸ニナトリウム 2.5gを水に溶解して 1l

とした (ii)塩基性人工汗(以下 B汗と略す〉一塩化

ナトリウムlOg，炭酸アンモニウム 4gおよびリン酸ニ

ナトリウム 2.5gを水に溶解して 1lとした (4)0.3%

トリオクチノレアミン-n-酢酸プチノレ〈以下 TOA-BuAc

と略す〉溶液: トリオクチノレアミン 3mlに酢酸プチノレ

を加えて1，OOOmlとした.

3. 装置 原子吸光分析計:日本ジャレルアッシュ社

製 AA-8500型に同社製 FAL100型プレームレスアト

マイザーを装着して用いた. 光源:浜松テレビ社製ク

*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 
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ロム中空陰極ランプおよびパックグラウンド補正用とし

て同社製チタン中空陰極ランプを用いた. グラファイ

トキュベット:日本ジャレノレアッシュ社製 A-31型グラ

ファイトチューブ， 試料分注器:Rainin社製マイク

ロピペットを各々用いた.

4. 測定溶液の調整

(1) 灰化による総クロム 色柄による定量値の片寄り

を防止するため試料は細切し，十分混和したのちその

0.2gを秤取する. 衛生試験法中有害性元来試験法2) ~と

ほぼ準じて硫酸過酸化水素による湿式灰化を行なったの

ち水を加えて 50mlとし， さらに硫酸濃度として 0.5N

以下となるように適宜希釈し，測定溶液とする.

(2) 人工汗浸出による総クロムおよび六価クロム 前

項で作製した細切試料1.0gを共栓付 100ml三角フラ

スコに秤取し，これにB汗 40mlを加えたのち 400
の恒

温水槽中で時々振り混ぜながら 1時間浸出する .ζ の浸

出液をガラスフィ Jレター (G-3)を用いてろ過し，乙の

ろ液を水で希釈して汗の含有量が50労以下となるように

して総クロムの測定溶液とする.また六価クロム測定溶

液の調整はとのろ波 10.0mlを 100ml分被ロートに

取り， これに水lOml，40必硫酸アンモニウム溶液 3ml

および 2N硫酸3mlをそれぞれ加えたのち，さらに

TOA四 BuAc溶液 10.0mlを加え10分間振り混ぜて抽出

を行ない，乙とに得た有機層を六価クロムの測定溶液と

する.

5. 定最法 Table 1 ~ζ示す測定条件lとより前記試験

溶液の調整の項によって得られた各測定溶液をマイクロ

ピペットを用いて注入し得られたピーク高と後述の検量

線よりクロムの量を求める.

Table 1. Analytical Conditions of Cr 

Operation step Electric 
Time (sec) current (A) 

Dry 28 15 

Ash 130 25 

Atomize 264 15 

Wave length : 357.9nm， Lamp current : 10mA 

Titan wave length for background correction : 

364.3nm Lamp current : 10mA， Argon gas 

flow rate : 2l/min (Auto・1)

Sens : 0-30， Injection : 30ρJ 

6. 検量線前項に示した測定条件に従って三価クロ

ム標準溶液の 0.3ng-1.8ngを注入し，得られたピーク

高より検量線を作成したと乙ろ原点を通る直線となっ

た.また六価クロム標準溶液の 0.1pg-0.6却を取り前

記六価クロム測定溶液の調整の項に従って抽出した溶液

の 30μJをそれぞれ注入し，検量線を作成したととろ原

点を通る直線となった.

結果および考察

1. 測定条件の検討 フレームレス原子吸光分析によ

り金属の定量を行なう場合，共存する塩類，酸，有機物等

が測定値に大きな影響を与える乙とが知られている人4)

これらの影響のうち，塩等による正の誤差を除去するた

めにノイックグラウンド補正(以下 B.K.G 補正と略す〉

が一般に用いられている.そとで B.K.G 補正法につい

て検討を行なった.ホローカソ…ド型 Dzランプを用い

た場合クロムの分析波長附近における輝度が弱いためノ

イズが大となり不適当であった.そ乙で今回チタン(補

正波長 364.3nm)を用いたと ζろ安定した測定が可能

であった.1原子化電流はクロムの沸点が 2，4800
である

ととから 264アンペアとし，また時間は15秒に設定し，

さらに乾燥電流について検討したととろ28アンペア，時

間15秒で十分であった.一方灰化電流については塩化ナ

トリウムの沸点が1， 4400であるととから 130アンペア，

時間25秒とすることにより，人工汗中のクロム測定の際

塩化ナトリウムの含有量が多いため B.K.G 補正で完全

に除去する乙とのできなかったノイズが消去でき，安定

した測定が可能となった.またアJレゴンガス流量は感度

およびキュベットの消耗等考慮して 2l/minとした.

(1) 硫酸濃度の影響 試料は硫酸過酸化水素分解を行

なうため硫酸の残留が考えられる.その影響について検

討・したと ζ ろ Fig.1 ~C示すように 0.5N 以下ではほぼ

一定値を示し，それ以上の濃度では吸光度が減少する.

(2) 人工汗濃度の影響 人工汗浸出溶液中の総クロムを

直接測定する場合の汗の濃度の吸光度への影響について

検討したととろ Fig.2 ~ζ示すように50%以下では酸性，

塩基性汗共に影響が認められなかった.しかし50必以上
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Fig. 1. Effect of Sulfuric Acid Concentration 

on Cr Absorbance 

Cr (III) : 0.04μg/ml 
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Fig. 3. Relation between Extraction Time anc1 

Cr Content Extractec1 from Cloth 

-0- total Cr extractec1 with acic1 sweat 

・..0... Cr (VI) extractec1 with acic1 sweat 

ーム- total Cr extracted with basic sweat 

…ム… Cr(VI) extracted with basic sweat 

-x - total Cr extractec1 with aqua 

…×… Cr (VI) extractec1 with aqua 

では吸光度が漸減すると共に若干バラツキが認められ

た. (3) 金属イオンの影響 染料の堅牢度を増すために

種々の金属が用いられていると考えられるが今回は前報

において報告した銅，スズのほか鉄，アノレミニウム， コ

パノレトの 5種についてクロム定量時における障害の有無

を検討した. その結果クロムを 0.04μg/ml含む硫酸掠

液および人工汗溶液中に ζれらの金属が1， 000倍存在し
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Fig. 4. Relation between Extraction Temp. anc1 

Cr Content from Cloth 

-0- total Cr extractec1 with acic1 sweat 

..0… Cr (VI) extractec1 with acic1 sweat 

ームー total Cr extractec1 with basic sweat 

…ム・・・ Cr (VI) extracted with basic sweat 

- X total Cr extractec1 with aqua 

…×… Cr (VI) extractec1 with aqua 

た場合においてもほとんど影響は認められなかった.ま

た TOA-BuAc溶液iとより六価クロムの抽出を行なう

場合においても ζれらの金属が1， 000倍量存在してもほ

とんど障害は認められなかった.

2. 人工汗による溶出条件の検討

(1) 浸出時間と溶出量対象として試料 No.36の男

子用マフラーを用い，この細切試料 1g !ζA汗， B汗お

よび、水をそれぞれ 40ml加えたのち浸出温度 400
とし時

々振り混ぜながら溶出を行なう.一定時間ごとに 5ml

を分取し，ガラスフィノレターを用いてろ過したのちその

一定量について総クロムおよび六価クロムを定量し Fig.

3に示した.これによれば溶出量の最も大きいものはB

汗であり， 1時間浸出時の総クロムは水およびA汗の溶

出量の約5倍であるのに対し，水およびA汗の溶出量に

は大きな差異は認められなかった.また時間による溶出

量の変化も B汗では漸増するのに対し，水， A汗はいず

れも 0.5~ 1時間でほぼ一定となる ζ とがわかった.

(2) 浸出温度と溶出量 浸出時間を 1時間とし，温度

をそれぞれ 200，400および 60。とした場合の溶出量につ

いて前項と同様にして総クロムおよび六価クロムの定量
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Table 2. Chromium Contents in Textile Products 

Method-1 Method-2 
No. Samples h在ateriales Total Cr Total Cr Cr (p〈pVmI〉〉

(ppm) (ppm) 

Socks for children 954 5.5 2.8 
2 917 3.6 3. 1 
3 668 1.9 0.8 
4 579 3.4 3. 1 
5 558 4.2 1.4 
6 463 1.6 1.5 
7 345 1.9 1.4 
8 151 O. 7 O. 1 
9 Stockings for ladies 744 5.6 1.6 
10 460 1.3 0.4 
11 198 4.2 1.4 
12 148 0.6 O. 1 
13 72 0.4 O. 1 
14 ND  ND  ND  
15 ND  ND  ND  
16 ND  ND  ND  
17 Socks for men 3069 16.8 2.6 
18 2530 6.4 3.4 
19 1675 17.2 10.6 
20 1644 22.4 10.4 
21 1325 7.6 4.8 
22 284 ND  ND  
23 37 ND  ND  
24 An， W， N， Un ND  ND  ND  
25 Gloves for children 明7 ND  ND  ND  
26 

W N 11120005555百百g % 
ND  ND  ND  

27 Gloves for ladies W 90%， N 20 0.2 ND  
28 mW r AN n 

16 0.2 ND  
29 Gloves for men 52 0.2 ND  
30 W 18 O. 1 ND  
31 Mu白erfor children W 1236 1.9 1.2 
32 Mu自erfor ladies W 2463 12.3 9.8 
33 W 2032 3.7 ND  
34 Mu自erfor men W 1711 17.6 6.4 
35 W 505 2.9 2. 1 
36 W oollen yarn W 4635 18.4 5.4 
37 W 3675 27.2 10.0 
38 W 2450 46.5 8.2 
39 W 2450 20.0 3.7 
40 W 700 15.2 2.2 
41 明7 340 4.8 0.3 
42 W 123 2.8 0.6 
43 W 100 4.0 ND  
44 W 92 ND  ND  
45 W 88 8.0 ND  
46 W 52 0.6 ND  
47 W 42 ND  ND  
48 W 10 0.6 0.3 
49 W ND  ND  ND  
50 W ND  ND  ND  
51 W ND  ND  ND  
52 W ND  ND  ND  
53 W ND  ND  ND  
54 W ND  ND  ND  
55 w ND  ND  ND  

Method-1 : wet digestion 

h在ethod-2: extracted with basic synthetic sweat 

An : acryl E : polyester N : nylon Un : polyurethane W : wool 
ND : not detected 
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を行ない Fig.4に示した.当然のことながら B汗によ

る溶出量が水およびA汗のそれを大きく上まわってお

り，特に 600 で急激に増加した.一方六価クロムはB汗

を用いた場合総クロムとほぼ同様の傾向を示すのに対

し，水による溶出は僅かであり ，A汗ではほとんど認め

られず，温度による影響も少なかった.

(3) 浸出溶液中での六価クロムの安定性 六価クロム

は酸性溶液中で還元されて三価となり易い乙とが知られ

ているので浸出溶液中での安定性について検討した.す

なわち六価クロム 0.08f1g/ml濃度のA汗， B汗および

水の各、溶液を調整し， 400 の水浴中での経時変化を観察

したととろ 0分，30分， 60分， 180分， 300分後のいずれ

の浸出溶液中の六価クロムも減少しなかった.またとれ

らの操作時に各溶液の pHの変化はほとんど認められな

かった.以上検討した結果本試験法においては浸出温度

および時聞を「有害性物質を含有する家庭用品の規制に

関する法律」の中でホノレムアノレデヒドの浸出法として採

用している 400，1時間とすることとし，また浸出溶液は

クロム溶出量の多い塩基性人工汗を用いるとととした.

(4) 六価クロム抽出法 六価クロムの抽出法としては

TOA人のまたは APDC7)を用い，溶媒抽出する方法が

主として行なわれているがいずれも抽出率の安定性，感

度等良好であるが pH調整の煩雑さの少ない TOA法

によった.抽出溶媒としては TOA-MIBK搭液では抽出

時のエマルジョンが比較的強く，またとの溶液を作製し

保存した場合黄色の着色が起る.そ ζで MIBKの代り

に酢酸プチノレを用いたととろエマノレジョンも少なく，か

っ溶液も安定であったため抽出溶媒としては0.3%TOA

-BuAc溶液を用いるとととした. 抽出した六価クロム

溶液はやや不安定なため速かに測定する必要がある.

3. 市販繊維製品中のクロム含有量

(1) 灰化による総クロム Table 2に示した測定結果

より総クロムとして1， OOOppm以上の高濃度のものは男

子用靴下 5，マフラー 1，婦人用マフラー 2，子供用マ

フラー 1および毛糸 4の計 13検体，また 100ppm以上

1，000ppm未満の比較的高濃度のものとしては子供用靴

下等18検体， 100ppm未満のもの11検体，定最限界 (N

D)以下のもの13検体でありクロム検出率は76.45'ぎであ

った.しかも全体の半数以上が 100ppm以上のJt較的高

い値であった.そこでクロム含有量ととれらの検体の色，

素材および用途との関連性について見たところ，色との

相関は認められず，素材および用途別に見ると羊毛およ

び羊毛混紡である靴下，マフラーからの検出率は約90%

であるのに対し，手袋からの検出率は67必で検出量にお

いても数十ppmと低く，また毛糸においては羊毛10096

の表示であるにもかかわらず検出率65タム 検出量は 10

-4， 635ppmと大きなバラツキがみられた. これら全体

としてのクロム含有量は 10-4，635ppm， NDが13，平

均721pplnであった. この時の総クロムの添加回収率

は，アクリノレ・ナイロン・毛・ポリウレタン混紡のもの

および毛 100労の試料0.2g ~C対し六価クロム 50μg お

よび 100μgをそれぞれ添加したのち灰化，定量を行な

ったと乙ろ 105.496であった.

(2) 人工汗浸出クロム 溶出総クロム最は 0.1-46.5

ppmで平均 5.3ppmであった.また皮庸炎等の原因と

なる六価クロムの最高値は靴下の 10.6ppmであり，ク

ロムを検出した試料中の7196より六佃iクロムが溶出する

ととが明らかとなった.またクロム含有量と溶出クロム

量の相闘を求めたととろ Tニ 0.71(n=38) と処理件数

は少ないが相関性が認められた.

まとめ

羊毛および羊毛混紡の市販の繊維製品 54，ナイロン

100労のもの 1，計 55検体についてクロムの含有量およ

び溶出量を測定したととろつぎの結果を得た.

(1) 全検体の76.4弱からクロムを検出した.クロム含

有量は 10-4，635ppm，平均 721ppmであった.

(2) クロムを含有する大部分の製品から人工汗によっ

て六価クロムを含むクロムが溶出する乙とがわかった.

ζ のように繊維製品に用いられたクロムが汗により溶

出する ζ とから，クロムが皮庸炎のー原因物質となって

いる可能性がある.
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アナ口ゲ変換による電子捕獲検出器の直線性の改善

竹内正 i専へ原田裕文キ

Linearization of Electron Capture Detector Response by Analog Conversion 

MASAHIRO T AKEUCHIホ andHIROFUMI HARADA * 

In order to improve the linearity and the sensitivity of the pulse-sampling electron capture detector 

(ECD)， the ordinary response function (1) was converted into the Wentworth function (2) by an analog 

converter. 
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(2) 

where h is the detector current in the absense of an electron capturing species， Ie is the detector current 

in the presence of an electron capturing species， K is the constant， and n is the concentration of the 

species. The analog converted response in the case of applying a long pulse to the ECD showed a 

considerably wider linear range and a relatively higher sensitivity than those of the ordinary response. 

All the linear dynamic ranges of r-BHC， Aldrin and p， t'-DDE were over 103 at 2000μsec of pulse 

period. The signal-to幽noiseratio of 1 pg of r-BHC injected was 17 in the analog converted response at 

2000μsec of pulse period and 3.5 in the ordinary response at 100μsec of pulse period. 

緒 百

電子捕獲検出器 (Electron Capture Detector，以下

ECDと略す〉はハロゲンや酸素を含む電子親和性の高

い分子に対して選択的に高感度を示すので，有機塩素系

農薬，ポリ;塩化ビフェニーノレ，有機水銀化合物等の環境

汚染物質の分析に広く使用されている.

ECDは P線の電離作用によってセル内に生成した自

由電子が電子親和性の高い試料分子に捕捉され，その結

果として試料分子の濃度に比例して減少する電離竜流を

モニターする検出器であり 1，2)， セノレ内の電極に数ボノレ

トの直流電圧を印加する直流型と，数十ボノレトの定周波

パルスを印加するパノレス型が一般的である.しかし，直

流型は線源や電極表面の汚れによる接触電位効果を大き

くうけるので，現在は汚れの影響を比較的うけにくいパ

ルス型が普及している.

パノレス型 ECDは印加するパルスの周期を長くするほ

ど感度が高くなるが3，へ それに対して応答の直線性が

悪くなるので，通常の装置の場合は感度を多少犠牲にし

でもある程度の直線性が確保できるように，パルス周期

を 100psec前後に設定している.しかし，乙の程度まで

パルス周期を短かくしても，応答の直線性をあらわすパ

ラメーターであるダイナミックレンジの値は高々 102ど

まりか，むしろそれ以下である場合が多い.したがって

実際の分析操作において，試料濃度が少し高くなると応

答が飽和してしまうため，必ずしも使い易い検出器とい

いがたく，直線性の改善が望まれるところである.

最近は，定電流パルス型 ECDという型式でダイナミ

ックレンジを拡大した装置も市販されてはいるが，著者

らは自製したアナログ変換器で従来の定周波パノレス型

ECDの信号を変換するととによって， 応答の直線性を

改善し，さらにこれまでは直線性が極端に悪くなるとい

う理由で印加する乙とができなかった長い周期のパルス

を印加する ζ とによって， ECDの感度を向上せしめた

ので報告する.

*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

3ド TokyoMetropolitan Research Laboratory of Public Health 

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

島津 GC-5A型カやスクロマトグラフに 63Ni(10mCi) 

を線源とする島津 ED-5型 ECD(共軸型電極方式〉を

とりつけ，さらに開ガスクロマトグラフに付属する ECD

用電源のかわりに， DuMont 404型パルス発生器をとり

つけて使用した.また，通常の ECDの信号を変換する

ためのアナログ変換器を接続した.カラムは 2% Silicon 
OV-17， Chromosorb W (AVi.んDMCS)(60"-'80mesh) 

を長さ 1m，内径 3mmのカ、、ラスカラムに充てんしたも

のを用いた.温度はカラム，注入口および ECDをそれ

ぞれ1800，2000， 2500に設定した.キャリヤーガスは高

純度窒素ガス (99.99%)を用い， 水および有機物など

の不純物を除去するために， Molecular Sieve 13X (30 

"'-'60mesh)を充てんした長さ40cm，内径 6mmのステ

ンレススチール製カラムを通過させてから，ガ、スクロマ

トグラフに導入した.流速は 80ml/minとした.

2. アナロゲ変換器

ECD内!C:キャリヤーガ、スのみが流れているときの電

離電流(パックグランド電流〉を h，ECD内に電子親

和性を有する試;jSj.分子が存在するときの電離電流を 18

とすると，通常の ECDの場合は応答が(1)式を満たすも

のとしてエレクトロメーターが設計されており， hーし

に比例する信号をクロマトグラムとして記録する.しか

し， (1)式は ECD内に入る試料分子の濃度が極めて低い

場合においてのみ成立するので，試料分子の濃度が高く

なると応答に飽和現象があらわれる.

それに対し， Wentworth ら%のが ECD内の電子捕

Fig. 1. Schematic Diagram of an Analog 

Converter 

a， b: Operational ampli五er(FairchildμA 740) 

c: Analog divider (Burr-Brown 4291 K) 

Output-一一

(1): Ie， (2): 1b -Ie， (3): (h -18) /1e 

獲反応、を速度論的!C:考察するととによって導いた(2)式に

よってあらわされる応答は，かなり高濃度まで直線性を

示すととが期待できる.

h -18 = Kn (1) 

n
 

k
 

一一
寸一

e

仁
TEA

-一 (2) 

ととで， Kは比例定数， nは試料分子の濃度である.

そとで， (1)式であらわされる通常の ECDの応答を(2)

式を満たすように信号変換するととにした.Fig.1!と自

製したアナログ変換器私的の回路を示す.

I。はガ、スクロマトグラフのエレクトロメーターで電

圧に変換されたのち，オベレージョナJレアンプaで増111富

される.そして，一方はそのままアナログデパイダー c

の入力端子Dに入仇他方は1/10に減衰されてかちオペ

レ…ショナルアンプb!C:入る.キャリヤーガスのみが流

れている状態で可変抵抗 VRを調節して h-18=0にな

るように lbを設定すると cの入力端子lと (h-1e)/

101ζ相当する信号が入る cは E=10N/Dの演算を行

なう素子であるので， E=(h-1o)/1e Iと相当する信号が

得られる.

3. 試薬

T目 BHC，アノレドリンおよび p，p'-DDE(和光純薬製〉

を nーヘキサンに溶かし，それぞれ 1mg/mlの標準原被

を調製した.ついで，その一定量をとり 10倍ずつ希釈を

1 

X 
/ 
/ 

4 

3 

。
1000 2000 3000 L~OOO 

Pulse period (μsec) 

Fig. 2. Effect of Pulse Period on Background 

Current and Electron Concentration 

0--0 : Background current (nA) 
×一一一X : Electron concentration 

(arbitrary unit) 
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5 。
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Gas Chromatogram of Analog Converted 

Response 

1: r-BHC， 

Fig.4. 

Fig. 3. Schematic Changes in Electron Concen-

tration at Two Di妊erentPulse Periods 

3: p， p'-DDE 2: Aldrin， 

1 
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〉
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〉
以
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くり返すととによって，適宜必要な濃度の標準溶液を調

製した.

結果および考察

1. バックグランド電流および自由電子濃度

ECDの応答は印加するパルスの周期 (tp)の影響を大

きくうけるが， これは ECD内の自由電子濃度 ((eJ)が

tp によって著しく変化するためと考えられる. そこで，

本実験に使用した ECDについて， [eJにおよぼす tp

の影響を検討した.

印加するパルスの幅を 2.0μsec， 電圧を 30Vに固定

し，種々の tp における h を測定した. ついで， (3)式

の関係から [eJを求めたわ. 10-2 

10・3
10・3 1 

Pulse period: 100μsec 

鶴一一輪:r・BHC

A--A : Aldrin 

関一一麟:p， p'-DDE 

試料として得られるアナログ変換した応、答のガスクロマ

トグラムを Fig.4 ~ζ示す.

とれを通常の応答のガスクロマトグラムと比較したと

ζろ，感度の相違を別にすればノマターンは全く一致して

おり， ECDの信号をアナログ変換しでも，見かけ上は

通常の ECDガスクロマトグラムと全く変らないことが

確認された.

乙乙で， kは比例定数である.

Fig. 2より， h はらが長くなるにつれて減少する

が，それに対し (eJは tpが長くなるにつれて高くな

り， tp>2，000，usecで飽和して一定となることが認めら

れた.

以上の結果は， Fig. 3 !ζ示した模式図によって説明

する ζ とができる h は単位時間内に陽極に移動する

自由電子の総和に比例するので，単位時間あたりのパノレ

スの印加回数，すなわち周波数 (1/tp) が減少するにつ

れて低下する.したがって， h は tpが長くなるにつれ

て低下する.一方，[eJはノマノレスが印加された直後から

つぎのパルスが印加されるまでの間に生成する自由電子

数に比例するので， tp が長くなるにつれて高くなる.

しかしら>2，000μsecでは，生成した自由電子の再結合

が無視できなくなるため， [eJは飽和して一定となる.

2. アナロゲ変換した応答のガスク口マトゲラム

r-BHC，アjレドリンおよび p，p'-DDEの混合溶液を

(3) [eJ=k tp h 

10.1 

Sarnp1e arnount (ng) 

Concentration Dependence of Ordinary 

Response 

Pulse period: 2000μsec 

0-0: r-BHC 

ム一一ム :Aldrin 

口一一口:p， p'-DDE 

10・2

Fig. 5. 
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Fig. 6. Concentration Dependence of Analog 

Converted Response 

Pulse period: 2000μsec Pulse period: 100 psec 

0-0: r-BHC 鞠一一鞠 :r-BHC 

ムーーム :Aldrin A--A  : Aldrin 

口一一ー臼:あ 1りにDDE 襲撃一一麟 :ρ，p'-DDE

し tp=100μsec の場合は， いずれの試料とも注入量が

O. 1ng以上になるとピーク高が急に高くなるため，直線

性が失なわれダイナミックレンジの値は10より多少高い

程度である.したがって，それ程直線性が改善されたと

はいえないが，との場合は応答に飽和現象が見られない

ため，実用上は ζれらの検量線を用いてかなり広い濃度

範囲の定量が可能である. tp=2，000μsecの場合は，い

ずれの試料とも非常に良好な直線性を示しており，ダイ

ナミックレンジの植は 103以上を示した.tp=2，000μsec 

の場合に，このように直線性が著しく改善されたのは，

つぎの理由によるものと考えられる.すなわち， Went-

worthら引のは定常状態の理論を用いて ECD内の電子

捕獲反応を速度論的に考察し， (2)式で ECDの応答をあ

らわすことを提案したが，定常状態の理論を電子捕獲反

応に適用するにあたっては，かなり長い周期のパノレス

(tp>l， 000μsec)を印加する ζ とを前提としている.し

たがって， tpニ 100μsec程度の短かい局期のパルスを印

加した場合は(2)式が完全には成立しないため，直線性は

それ程良好とならないが， tp=2，000μsecのパルスを印

加した場合は(2)式が確実に成立するため，直線性が非常

に良好となるものと考えられる.

4. 感度

tp=2，000μsecにおける r-BHC， アノレドリンおよび

1>， p'-DDEの感度は， 通常の応答もアナログ変換した

3. 応答の直線性

通常の応答とアナログ変換した応答の直線性を検討-す I (A) 

るために，比較的短かい周期のパノレス (tpニ 100psec)を

印加した場合と， ECD内の自由電子濃度が完全に飽和

するようなかなり長い周期のパノレス (tp=2，000μsec)を

印加した場合について，r-BHC，アノレドリンおよびム

p'-DDEのそれぞれの注入量とピーク高の関係(検量

線〉を求めた.

Fig.5に示したように，通常の応答はどの試料につい

ても直線範囲が狭く，比較的広い直線範閤が期待される

はずの tp=100psecの場合でさえ，ダイナミックレンジ

の値は10程度である.同図は，一見かなり広い直線範囲

を示しているようにも見えるが，対数一対数プロットであ

るので，直線範聞は勾配 tan0=1の範囲に限定される.

しかるに， tpニ 100psecの場合は， いずれの試料とも注

入量が多くなると検量線がS字状を呈し， tp=2，000psec 

の場合は， いずれの試料とも検量線の勾配が tan0<1 

となっている.

一方， Fig. 6に示したように， アナログ変換した応

答は通常の応答に比べて直線性が良くなっている.ただ

Fig. 7. Noise Levels of Analog Converted 

Response (A) and Ordinary Re-

sponse (B) 

1: r-BHC， 2: Aldrin， 3: p， 1うんDDE

Sample amount: 1 pg of each compound 
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応答も， tpコ 100，usecにおける感度と比較して著しく高

くなることが Fig.5および6からわかる.このように

tp が長くなるほど感度が高くなるのは， 第一に Fig.2

に示したように， tp が高くなるほど ECD内の自由電

子濃度が高くなり， tp>2，000，usecで飽和して一定とな

るためであり，第二に tpが長くなるほど ECD内に存在

する自由電子が熱平衡状態に近づき， tp=2，000，usecの

場合は完全に熱平衡状態になっているためである.第一

の理由については， 自由電子を求核試薬の一種と考えれ

ば， ECD内の電子捕獲反応は求核付加反応あるいは求

核置換反応とみなせるので，反応論的に理解することが

できる.一方，第二の理由については，つぎのように考

える ζ とができる.すなわち， ECD内の自由電子は生

成初期においては数十電子ボノレトの運動エネノレギーを持

った状態で存在するが，その後はキャリヤーガス分子や

その他の粒子と非弾性衝突をくり返すことによって，持

っていた運動エネノレギーを相手に与える 10) 非弾性衝突

の機会は印加するパルスの周期が長くなるほど多くな

り，一般に tp>1， OOO，usecで自由電子は余分の運動エネ

ノレギーを放出した状態，すなわち熱平衡状態になる 11)

ととろで， ECD内の試料分子によって最も効率よく捕

獲されるのは熱平衡状態にある自由電子であるととが認

められているので2に ら=100μsecの場合と比べて tp=

2，000psecの場合は，感度が著しく高くなる.

5. S/N比

4.で述べたように， tp が長くなるほど見かけ上の感

度は高くなるが，それにともなって ECD内に存在する

自由電子のゆらぎが大きくなるため，ベースラインのノ

イズレベノレも高くなる.そ ζ で，通常の応答とアナログ

変換した応答について， r-BHC 1児をガスクロマトグラ

フに注入したときの S/N比を求めた.ただし，実用上

の理由から，通常の応答については tpニ 100，usecで，ア

ナログ変換した応答については tp= 2， OOOpsecで測定し

たところ， Fig. 7より前者は 3.5，後者は17であった.

したがって，通常の応答lζ比べてアナログ変換した応答

は約 5倍 S/N比が高くなった.

結語

通常の定周波ノマノレス型 ECDは電子親和性の高い試料

分子に対して選択的に高感度を示すが，その反面応答の

直線性が非常に悪いので，応答を vVentworthらの理論

にしたがってアナログ変換したところ，大幅に車線性を

改善することができた.また，通常の応答の場合には直

線性が極端に悪くなるという理由で，印加する ζ とがで

きなかった長い周期のパノレスを印加することによって，

ECDの感度を向上せしめた.
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主主腐のセレウス菌汚染の実態とその汚染経路の追跡
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Survey for Contamination of Bαcillus cereus in Soybean Curd 

くTofu)and Process Control for the Making 

T AKESHI TERA Y AMA *， HIDEO IGARASHI*， HIROSHI USHIODA *， SUMIO YAMADAぺ
MASAO SHINGAKI*， SENZO SAKAI*， NOBUYUKI IKEJIMA料， JUN KUSUNOKI*'ヘ
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元来セレウス菌は土壌細菌の l穏で，自然界に広く分

布していることから，本菌は食中毒細菌としての観点か

らあまり重要視されていなかった. 西欧諸国1-6)， 特に

英国7ーのにおいて， 近年多数のセレウス菌食中毒事・例が

報告されるようになって以来，食中毒原性細菌としてセ

レウス菌が世界的に注目されてきている.

わが国では，セレウス菌食中毒は極めてまれなものと

されていたが，それでも最近10年聞に10数例の本菌食中

毒の記録がある 10-15) 東京都においても， 1975~1977 

年の聞に発生した 5例のセレウス菌によると推定される

食中毒事例が坂井ら 16)によって報告された.

われわれは食中毒予防の立場から，市販食品の細菌検

査を実施し，行政指導の基礎資料としてきた.わが閣に

おいてもセレウス菌食中毒の発生している ζ とが明らか

になってきたので，市販食品における本菌汚染の実態調

査を行ない，その成績の一部はすでに前報において報告

しため.市販食品のうちで，わが国特有の食品である豆

腐におけるセレウス菌汚染が，極めて高率であることを

前報で指摘したが，楠ら 18)も東京都多摩地区での調査で，

同様な検査成績を報告している.われわれは豆腐のセレ

ウス菌汚染が，いかなる経路で生じているものかを明ら

かにし，豆騎のセレウス菌汚染を防止する基礎資料とす

るために，本菌の豆腐汚染の実態調査と実際の豆騎製造

j古において各製造工程におけるセレウス菌汚染調査を行

なったので報告する.

材料および方法

調査対象

1. 豆腐のセレウス菌汚染の実態調査

豆腐汚染セレウス菌の菌数と一般生菌数および大腸菌

群数との関連性を検討するために， 1977年 6月に東京都

内各保健所で食中毒予防夏季対策事業として豆腐製造j古

より収去された 537件の豆腐を対象とした.

2. セレウス菌汚染の季節的影響調査

豆腐汚染細菌の季節的影響を調べるために気温の高い

季節として1977年 8月に95件，気温の低い季節として，

1978年 2月に86件をそれぞれ都内の大規模販売庖より収

* 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
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Pub1ic Hea1th 

24-1， Hyakunincho 3 chol11e， Shinjul叩 -1m，Tokyo， 160 Japan 

料東京都立衛生研究所多摩支所 190 東京都立)11市柴崎町3-16-25
** Tal11a Branch Laboratory， Tokyo Metropo1itan Research Laboratory of Pub1ic Health 

16-25， Shibazakicho 3 chol11e， Tachikawa， 190 Japan 

*キ*東京都衛生局環境衛生部食品監視課
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表1.豆腐汚染セレウス菌数と一般生菌数との関係

数/g菌生般セレウス

く102

102 

103 

104 

105 

106 

537 15 52 76 203 160 27 3 

*数値は検体数を示す

表 2. 豆腐汚染セレウス菌数と大腸菌群数との関係

数/g群菌腸大セレウス

0""'く102

102 

103 

104 

105 

106 

537 6 14 45 91 166 134 81 計

血清型別

セレウス閣の分離株の血清型別は TaylorとGilbert19)

の鞭毛抗原の恕別によった. Taylorと Gilbertの 1""'

18型と，われわれがζれに追加した T1""'T18の抗血清

を用い，前報17)の方法により型別を行なった.

成績

豆腐汚染セレウス菌数と一般生菌数および大腸菌群数

との関係

1977年 6 月 ~C都内豆腐製造詰より収去された豆腐 537

件について細菌検査を行なった結果を表 1および 2に示

した. 537件のうち，セレウス菌が検出されたものは425

件 (79.1%)で，前年の調査結果以上に本菌汚染が高率

であった.汚染セレウス菌数と一般生菌数との関係を検

討した結果が表 1である.セレウス菌が検出されたもの

のうち，本菌菌数がg当り 102のものが120件 (28.25ぢ)，

103が166件 (39.0%)，104が83件(19.5%)，105が 48件

(11.3%)， 106が 8件 (1.95ぢ〉であり，東京都の食品

衛生指導基準の一般生菌数 10万/g以上にセレウス菌が

汚染しているものが56/537(10. 4タのにも認められた.

豆腐汚染セレウス蕗数と一般生菌数との間には表uζ
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去して細菌検査を行なった.

3. 豆腐製造工程のセレウス菌汚染調査

都内の中小規模豆腐製造業3屈を対象l乙 1977年 8月

と1978年 2月に町一応舗の各製造工程の細菌汚染調査を

行なった.なお，この 3)古舗の他に夏季に 1J古舗，冬季

に 1)苫舗それぞれ奥なった豆腐製造業の製造工程の調査

を行なった.

豆腐はおおむね，原料大豆一水浸漬ー磨砕ー呉(立汁〉

一加熱一ろ過一豆乳一凝匝卜箱盛り一押しー箱出し一水

さらし一切断一完成豆腐のJI国序の製造工程で作成される

ので，その各工程において，検査材料として一部をサン

プリングし，試*;1・を無韻的容器に入れ，冷却して検査室

に搬入した.

各製造工程において用いられる器具・器材および従業

員の手指の検査は，滅菌生理食塩液に浸潰した滅菌ガー

ゼで拭取り，その拭取りガーゼ、について検査を行なっ

た.

一般生菌数および大腸欝群検査

豆腐および製造工程でサンプリングした試料は，その

10gを希釈水 90mlと共にホモジナイズし，その10倍段

階希釈を行なったものについて，一般生菌数は標準寒

天，大腸菌群数はデ、ソキシコーレート寒天を用いた混釈

培養により検査を行なった.

セレウス菌検査

検査材料の10倍乳剤およびその10倍段階希釈の0.1ml

を，卵黄・ポリミキシン B加cw寒天平板に滴下してコ

ンラージ棒で培地一面に塗抹し， 35
0

C 1夜培養後生じた

卵黄反応陽性の大きな集落をセレウス菌として算定し，

試料 19当りの菌数を求めた.なお，との方法では試料

の0.01g当りの検査しか行なわれていないので，セレウ

ス菌が検出きれなかった場合には <100/g として表示

した.

拭取りの細菌検査は，拭取りガーゼを 20mlの希釈水

中でよく撹持し，その振出し液について生菌数，大腸菌

群およびセレウス菌の検査を前記の方法によって行なっ

た.

希釈水

試料の希釈による損傷菌の出現をできるだけ少なくす

るために，希釈には生理食塩液に普通ブイヨンを10%の

割合に加えて滅菌したものを用いた.

卵黄・ポリミキシン B 加 CW寒天

滅菌後55
0Cに冷却したcw寒天(日水製薬〉にニワト

リの卵黄を 3タムポリミキシン Bを50単位/mlの割合に

加えて，滅菌ペトリ皿に約 20mlあて分注して平板培地

としたものである.
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表 3. 夏と冬における豆腐汚染セレウス菌数と一般生菌数との関係

夜菌セ(陽レ一労性ウ〕夜数ス Y 旦，、一-占Lヰ2日4ミ

夏 セレウス 冬

豆腐の種類 一 般 生 菌 数/g 菌陽性数 セレウス 一般生菌数/g
検体9一6数 菌一一一一…数一

g~ <10 101 102 103 104 105 106 d (96) <10 101 102 103 104 105 106 

包 装豆 蕗 4/17 
0----<102 4* 7 1 1 0/15 

0~<102 12 2 l 

102 2 102 

(絹ごし〉 (23.5%) 
103 1 (096) 103 

0----く102 3 3 4 5 l 0~<102 7 4 4 3 1 

簡易包装豆蕗 7/24 
102 l 2 l 

2/22 
102 2 

103 1 103 

(絹ごし〉 (29.2%) 
104 1 

(9.1%) 
104 

105 105 

0"-'<102 2 5 2 3 2 0~<102 2 l 8 9 3 4 

102 2 2 l 3 102 l 
簡易包装豆腐 18/32 103 2 1 1/28 103 

(木綿ごし〉 (56. 3%) 104 1 (3.6タ(6) 104 

105 1 105 

106 l 106 

0~<102 O，..__，く102 3 l l 

無包装豆腐 6/6 
102 1 

0/5 
102 

103 2 1 103 

(絹ごし〉 (100.0タの
104 2 (0 %) 

104 

105 105 

0~<102 4 l I O，..__， < 102 6 3 6 

無包装豆腐 10/16 102 1 
1/16 102 1 

103 3 2 2 103 

(木綿ごし〉 (62.5形〉
104 1 (6.3%) 

104 

105 l 105 

メ
Eコ
入 計ー 45/49%5 

〉
4 10 11 19 18 16 10 7 (44./7896 

6〉
21 7 24 16 12 。戸

(47. 
一一一一一一一一 『

*数値は検体数を示す



表 4. 夏と冬における豆腐汚染セレウス菌数と大腸菌群数との関係
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11 セレウス
11 i蓋陽性数
I1 検体数

州 ω

夏セレウス
菌陽性数
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(%) 
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図 1.夏と冬における豆腐製造工程中のセレウス菌数
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図 2. 夏と冬における立腐製造工程中の一般生菌数
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図 3. 夏と冬における立腐製造工程中の大腸菌群数

季の簡易包装豆腐では 25/56 (44.6%)， 11耳:包装豆腐の

16/22 (72.75のからセレウス菌が検出されており，冬

では簡易包装立腐の56件中 3件，無包装豆腐の21件中 l

件から本菌が検出されたにすぎなかった.このように冬

季における立腐のセレウス菌汚染は夏季のそれに比して

著るしく低率であると共に，かりにセレウス菌が検出さ

れたものでもその菌数は少なかった.一般生菌数および

大腸菌群数の夏季と冬季との差はセレウス菌汚染ほど著

るしいものではなかった.

簡易包装立腐でも絹どしと木綿ごしとの聞にセレウス

菌汚染率にかなりの差が認められた.すなわち絹ごしで

は7/24(29.2%)であったのに木綿ごしでは18/32(56.3 

タぬからセレウス菌が検出された.絹どしと木綿ごしと

では製造方法が多少異なり，木綿どしの方が製造工程1-1:1

で汚染され易いためと考えられる.

豆腐製造工程のセレウス菌汚染調査成績

一般の市販豆腐のセレウス菌汚染がきわめてi高率であ

ったので，本菌汚染が豆腐製造工程のし1かなる段階で生

ずるものかを明らかにするために夏季と冬季との 2回に

分けて，汚染実態調査を行なった.各製造工程における

みられるごとく，一見しでかなりの相関関係が感じられ

るが，両者の相関係数は O.555であり，それほど高い値

ではない.乙れは一般生菌数が多いからといって，必ず

しもセレウス菌数が多いとは限らないからで，一般生菌

数が 105以上のもので，セレウス菌が検出されなかった

ものが20/537件認められていることからもそれがうかが

われる.しかし，セレウス菌数の多いものは必ず一般生

菌数が多いのはいうまでもない.

一方，セレウス菌数と大腸菌群数との関係は表 2!乙示

されているごとく，ほとんど相関性は認められない.す

なわち，セレウス菌数が多いものでも，大腸菌群数は多

いものも少ないものもあり，まちまちであった.

豆腐汚染セレウス菌の季節的変動

豆腐のセレウス菌汚染と一般生菌数および大腸菌群数

との関係を季節別に検討した結果を表 3および 4!乙示し

た.都内の大規模販売出ーより収去した豆鴎2を包装豆腐，

簡易包装豆腐，無包装豆腐に分けて調査した結果を示し

たものである.包装豆腐は夏季の調査でも 4/17(23.5 

タのからセレウス菌が検出されたにすぎず，冬では15件

中検出されたものは 1例もなかった.これに対して，夏
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細菌汚染の動態を夏季と冬季を比較して図 1・2・3!L示

した.

まずセレウス菌についてみると，関 1a tζ示されるど

とく夏季には原料大豆から本菌が検出されるものもある

が， 71<.浸漬の段階での増殖はみとめられず，磨砕後の豆

汁ではかなり多数の菌が認められるようになり，ほぼ

100
0

C 20分間加熱してろ過した豆乳で，調査した 4庖舗

のすべてのものから 102
.-.._，103/mlのセレウス菌が検出さ

れた.との結果は磨砕器，ろ過布等の製造器具類からの

汚染を示すものである.立乳からセレウス菌が検出され

たにもかかわらず完成立腐からは本菌が検出されたもの

とされないものとがあり庖舗によりばらつきが認められ

た.しかしとれはかならずしもセレウス菌が存在しなか

ったととを示すものではなく，汚染菌数が少ないために

検出されなかったものである.それは次に示す完成豆腐

の保存実験の結果から明らかである.

一方，冬季には図 1b!とみられるごとく，製造工程の

試料からはまったくセレウス菌が検出されなかったし，

器具類からもほとんど検出されていない.ただし，この

調査では試料の 1/100g. についての培養によるものであ

り，まったくセレウス菌が存在しなかったととを示すも

のではなく，セレウス菌が検出されなかったものでも増

菌培養でその存在が証明されたものもあり，汚染菌数が

きわめて少数であったことを示すものである.

製造工程における一般生直言数の動態を図 2に，大腸菌

群数のそれを図 3tL示した.一般生菌数は原料大立では

夏と冬とで大差ないが，その製造工程で夏季は冬季に比

しておおむね 100倍ほど汚染菌数が多い.しかし，加熱

後の豆汁および豆乳では，冬はきわめて菌数が減少し，

その後水さらしを経た試料で急激に増加している .ζれ

は凝固，71<.さらしの過程における再汚染によるものであ

る.大腸菌群数も夏lζ当然多く検出され，加熱の段階で

いったん大腸菌群陰性となるが，製造器具類からの再汚

染によって，夏季では完成豆腐から検出されるものが多

い.しかし冬季では，加熱後の再汚染は少ない.総体的

lと一般生菌数および大腸菌群数においては，夏季と冬季

での汚染はセレウス菌汚染ほど極端な差は認められな

豆腐保存にともなう汚染細菌の経時的変化

豆腐製造工程調査でサンプリングした完成立痛 7件に

ついて， 25
0

Cに保存した場合のセレウス菌， 一般生菌

数，大腸菌群数の経時的変化を検討した結果を表 5に示

した.調査開始時にセレウス菌が認められたものは，時

間の経過と共に本菌数の増加が認められ，はじめにセレ

ウス菌が検出されなかった 5件のうち 4件は 4.-.._， 61時間



豆腐製造工程で検出されたセレウス菌の血清型別

豆腐製造工程調査のうち，夏季に調査したA製造屈の

製造工程の各工程より得た試料および器具器材から分離

されたセレウス閣の血清型別を行なった結果を表 6IL示

した.原料大豆，水浸漬大豆以下の各工程から検出され

た菌株の血清型はきわめて多彩であり，原料大豆汚染菌

と同じ血清型が以後の工程から必ずしも検出されるとは

限らず，各工程が複数の血清型のセレウス閣によって汚

染されているととが明らかにされた.製造工程の器具器

材の本菌汚染は完成豆腐の本菌汚染に反映しており， 1 

つの豆腐から複数の血清型のセレウス菌が分離され，そ

の各血清型の菌は製造工程のいずれかから分離されてい

る.

他の製造!苫の工程調査において検出されたセレウス閣

の型別を行なった結果も，表 6!L示した結果と同様に，

|可ー菌型だけが継続して出現するととはなく，各製造工

程において多彩な菌型が認められた.

考察

セレウス菌食中毒の実態が明ちかにされるに伴い，本

菌食中毒の報告例の多い西欧で，食品のセレウス菌汚染

に関する調査成績が数多く報告されている. Nikode凶

musz 20)は各種の食品について調査し，その6.496，Akト

novち21)は缶詰の6.7%，ソーセージの 7.7;ぢ， Ionescu 

ら22)は牛乳の 70%，Kimら23)は乾燥食品の 25.3箔，

Powersら20)は香辛料の5396からセレウス菌が検出され

たと報告している.さらに Gilbertらめは英国でしばし

ば本菌食中毒の原因食となっている焼めしから24%，生

米では9196から本菌が検出されたと述べている.

わが閣では，セレウス菌が食中毒菌として注目されて

いなかったために，食品汚染細菌の中でセレウス菌は腐

敗菌の 1員と見なされていた関係から，本菌lζ関する系

統的調査はほとんど、行なわれていなかった.われわれは

各種市販食品のセレウス菌汚染調査を行ない，わが国特

有の食品である豆腐が高率にセレウス爵に汚染されてい

るととを明らかにした17，18) 豆腐汚染セレウス菌数と大

腸菌群数とはまったく相関性は認められなかったが，一

般生菌数との間には一定の相関性が認められ，一般生菌

数をもって衛生指導の指原としてもセレウス菌汚染をも

カバーできる ζ とが示唆された.

これまでにも豆腐の細菌汚染調査はほとんど毎年行な

われていたが，いずれも夏季に行なわれていたので，季

節別細菌汚染の実態は明らかではなかった.われわれは

豆腐汚染細菌の季節別変動について調査した.セレウス

菌汚染は季節別に著るしく異なり，夏季では50"-'70%に

も達するのに冬季では10;ぢ以下であった.冬季にはセレ

Ann. Rψ. Tohyo lV[etr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

表 6. 豆腐製造工程汚染セレウス菌の血清型
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原料大豆
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5(3)， ut(2) 
ut(2) 

ut(4) 
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C 91時間後の豆腐

8(1) 
1(4)， 8(2)， 18(1)， 
ut(1) 
1(2)， 5(4)， 8(3)， 
T 11(1) 
1(2)， 5(1)， 7(1)， 
8(1)， ut(3) 

8 

10 

完成 豆蕗

250

C 6時間後の豆腐

8 250C24時間後の豆腐

後l乙，他の l件も24時間後に本商が証明された.立腐汚

染セレウス菌は，豆腐中で容易に増殖することが明らか

にされた.一般生菌数および大腸菌群数もセレウス菌数

と平行して増加しているととが示された.表には示して

ないが，豆腐製造工程中の豆乳の保存実験においてもセ

レウス菌が豆乳中で良く増殖する ζ とが示された.

中 i曽菌培養で得、られた菌株
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ウス菌汚染が低下するばかりでなく，汚染しているもの

でもその菌数は少なかった‘一般生菌数，大腸菌群数も

夏季には冬季よりも多数認められたが，その差はセレウ

ス菌汚染ほど著明ではなかった.

li腐の季節別セレウス菌汚染の違いは，豆腐製造工程

の本欝汚染と密接な関係があり，本菌の検出率の低下す

る冬季には製造工程の汚染が低下していた.豆腐製造工

程中の豆汁以後の試料はセレウス菌をはじめ一般細菌の

増殖に極めて適したメデウムとなるととが実験的に証明

された.夏季では，器具類に付着した豆汁成分中でセレ

ウス菌が増殖し，次回の製造花際して汚染を生ずるとい

うサイクルを生じているために汚染が高まっているもの

と推察される.さらにセレウス曹は食品中で極めて芽胞

形成が優れているので加熱豆汁程度の温度では死滅しな

いために，製造工程でいったん汚染されると，それを完

全に排除する ζ とが困難であろう.一方，冬季では，器

具類に付着した豆腐成分があっても気温が低いためにセ

レウス菌の増殖がおこらないので，汚染が拡大しないも

のと考えられる.

豆腐の細菌汚染を低下させるためには，原料大立の洗

浄を十分に行ない，土壌由来の付着細菌を除去し，製造

工程の器具類の洗浄・消毒を励行し，完成立腐を100C以

下に保存する乙とであると指摘されている25-28) こう

した事項が守られれば当然セレウス菌汚染の問題も解決

するととになる.

乙れまでに豆腐を原因食とする確かなセレウス薗食中

毒の報告はないが，セレウス菌数が 106/g以上に達する

ものでは食中毒の危険性もあるので，行政指導事項の 1

っとしてセレウス菌汚染も取上げる必要があろう.

結論

豆腐のセレウス菌汚染と製造工程での汚染の実態調査

を行ない以下の成績を得た.

豆腐のセレウス菌汚染は季節により大きく変動した.

夏季では50，.....，70%にも達し， 537件のうち56件 (10.4%)

から 105jg以上もの多数のセレウス蘭が検出された.冬

季では86件中セレウス菌が検出されたものは 4件 (4.6

5ぢ〉にすぎず，その菌数も 103/g以上に達するものは認

められなかった.

立腐汚染セレウス菌数と一般生菌数との間には相関関

係、が認められたが，大腸菌群数との聞には認められなか

っfこ.

セレウス菌汚染の高い夏季には豆腐製造工程の器具類

が高率に汚染されていて，本商の食品内での穿胞形成の

良さと相まって豆腐のセレウス菌汚染を拡大している ζ

とが明らかにされた.

製造工程の試料および器具類からは多彩な血清型のセ

レウス菌が検出され，各工程が相互に本菌汚染を拡大し

ている ζ とが示された.
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ウィンナーソーセージ中の Clostridiwnperfringensおよび Bαcilluscereus 

の挙動に関する実験的研究

小久保掬太郎ぺ神|崎政子*，井草京子六村上 一*

木村貞司糾，梅沢勝正 料，斉藤義蔵料

Experimental Studies on the Behavior of Clostridium perfringens and of 

Bαcillus cereus Incorporated in Vienna Sausage 

Y A T ARO KOKUBO汽 MASAKOKANZAKI*， KYOKO 1GUSA *， HAJIME MURAKAM1*， 

TEIJ1 K1MURA **， KA TSUMASA UMEZA W A** and YOSH1ZO SA1TO** 

1n order to e1ucidate the effect of processing on the surviva1 of heat-resistant spores of Clostridium 

ρωプシillgensand of Bacillus cereus， the spore suspensions of both C. pelfringens NCTC 8238 and of B. 

cereus A TCC 19637 strains were intentionally incorporated into the mixture of ingredients for pod王Vienna

sausages in a concentration of 10!jg 1evel. The mixture with spores was stuffed into casing， dried at 5O~550C 

for 30 minutes， smoked at 60，，-，，650C for 30 minutes， and then boiled at 730C for 20 minutes. Drastic 

decline on the viab1e cell counts for both C.ρσl~fringens and B. cereus was observed on the finished 

specimens indicating 1ess than lOjg for C.ρωプトillgeJlS and 102jg for B. cereus. At the same time， both 

total aerobes and anaerobes in the finishecl products were also declinecl to the level of 102jg from the 

original level of 105jg， and almost of the survived were found to be the ones consisting of B. cereus. 

With regarcl to the effect of storage for the proliferation of survivecl bacteria in the finished products， 

the above mentionecl sausages were divided into two major groups. One group was packed within vacuum 

packages and the other group was packed within ordinary packages without gas exchange. Both of these 

two groups were sub-divided into 3 groups， and they were stored at 2， 10， and 250C for 15， 10， and 5 

days respectively. The superior growth 01 C.ρel:β-ing・enswas observed on the specimens within vacuum 

packages storecl at 250C， whereas better growth of B. cereus was observed on the ones within ordinary 

packages storecl at 10 and 250C. No multiplication of C. pelfringells is observed in the specimens stored 

at 2 and lOoC， and of B. cereus in the specimens stored at 20C respective1y. More rapid proliferation of 

both aerobes and anaerobes was observed on the specimens in vacuum packages at the storage temperatures 

of 10 ancl 250C. 

はじめに

自然環境に遍在する耐熱性芽胞形成菌により汚染され

た食品原料を加工して作られた食肉製品が，多かれ少な

かれ， 乙れらの耐熱性芽胞形成菌を含んでいるであろう

ことは想像に難くない.事実，食用動物の腸管内常在菌

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

である Clostridilllllρelfringensは，ハム・ソーセージ

などの原料食肉を汚染しているし1，2)， 土壌中の常在菌

である B正μac

るスパイスなどの植物性原料料.を汚染しており 3へ〉九， しばし

ば加加!工工程での加熱lに乙耐えて，かなりの量のこれらの菌

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 

料日本大学農獣医学部食品工学科



154 Ann. Reρ. Toん:yoMetr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

が製品中に存在している乙とがあるしいーの. ととろが一

方，耐熱性，非耐熱性を問わず C.ρerfringensが食品

とともに多量に摂食された場合， ヒトの腸管内でエンテ

ロトキシンを産生して食中毒を起こすととが知られてい

るしへ多量の B.cereusが食品中で増殖した場合には

食品中でエンテロトキシンを産生して，やはり食中毒の

原因となる ζ とが知られているめ.

今回，われわれは，とれら 2種の菌が食肉製品の製造

加工工程で，どのような挙動を示すか，また，乙れらの

製品の包装形態がその保存性にどのような影響を与える

かを明らかにする目的で，ペースト状に磨砕したウィン

ナーソーセージ原料に， C. pelプringensとB.cereusの

芽胞を一定量実験的lζ接種して，その挙動を追跡調査し

たので報告する.

材料および方法

1) 使用菌株 C. perfringens NCTC 8238 (Hobbs 

2型〉および B.cereus ATCC 19637の2株で，とも

に芽胞を形成させた後凍結乾燥保存したものである.

2) 使用培地

(1) Handford の変法寒天培地 Handford により開

発された食品中の C.pelプi-ingens計測培地を神I1時ら 2)

が改良したもので，その組成は培地 1，000ml当りトリ

プトース (Difco)25 g ， ソイトン (Difco)8 g，酵母:

エキス (Difco)8 g， メタ重亜硫酸ナトリウム 1.5g， 

クエン酸鉄アンモニウム1.5 g，サノレファモノメトキシ

ンの N/10NaOH 10%法波1.5ml，寒天 (Difco)34 

gから成るものである.加温法解後 pH7.6 ~ζ調整し，

1210で10分間高圧滅菌後 500 に保持し， リン酸オレアン

ドマイシン 0.8mg，ポリミキシン B15，000 iu，カナマ

イジン 80mgを添加して使用した.

(2) NGKG寒天培地 Kimらにより開発された食品

中の B.cer・eus計測培地を神保らめが改良したもので，

蒸留水 900mlにペプトン (Difco) 1 g， 酵母エキス

(Difco) 0.5 g， 塩化ナトリウム 4g， グリシン 3g，

ブェノーJレレッド O.025g，寒天 (Difco)18 gを加え，

加温溶解後 pH6.8に調整した.次いで1210で15分間高

圧滅菌後 500 ~ζ保持し，ポリミキシン B 10mg， 20%卵

黄液 100mlを加えて平板に固めて使用した.

(3) 標準寒天培地 好気性菌数測定のために用いるも

ので，栄研化学製粉末培地の規定量を蒸留水に溶解し，

1210で15分間高圧滅菌後使用した.

(4) GAM寒天培地 嫌気性菌数測定のために用いる

もので，日水製薬製の粉末培地の規定量を蒸留水に溶解

し， 1150で15分間高圧滅菌後使用した.

3) 実験用ウィンナーソーセージの作成実験用ウィ

ンナーソーセージは，豚肉を主原料とした澱粉，植物性

蛋白質，食塩，亜硝酸塩などを混合してペースト状にし

たものに， C.lうのfringensおよび B.cereusの芽胞を

104/g になるように接種して羊腸に充填し， 50"-'550 で

30分間乾燥後60"-'650で30分間嬬煙，さらに730
の温湯中

で20分間ボイノレし急冷して作成した.

4) 試料原液の調製 試料10g ~C pH7.2の滅菌リン

酸緩衛生理食塩水 90mlを加えて，ストマッカー(Seward

社製〉で 1分間ストマッキングしたものを試料原被とし

Tこ.

5) C. perfringens数の測定試料原液ならびにそ

の10倍段階希釈液を各 10mlずつP.Tパウチ(発売元

:酒見医科器械舗〉にとり，あらかじめ 500 に保持した

Handfordの変法培地 15mlずつを加えて混和後，気泡

を除去してからパウチの首の部分をポリシーラー〈富士

産科器械製210形〉でシーノレした.460で18時間培養後，

黒色の定型的集落数を計測して試料 19当りの C.per-

fring・ens数を算定した.なお出現した集落は釣菌後LM

培地に接種し，350で24時間培養し， 乳糖醗酵陽性， 運

動性陰性であるととを確認したわ.

6) B. cereU8数の測定前記の各試*，1被 0.1mlず

つをNGKG寒天平板上にコンラージ棒で塗抹した.30
0 

で24時間培養後，卵黄反応陽性の定型的集溶数を計測し

て試料 19当りのB.cereus数を算定した.

7) 持気性菌数の測定 前記の各試料液 1mlずつを厚

型滅菌プラスチックシャーレ(栄研器材〉にとり，あら

かじめ 500 に保持した標準寒天培地 15mlずつを加えて

混釈した.250 で48時間培養後，出現した集落数を計測

して試料 19当りの菌数を算定し好気性菌数とした.

8) 嫌気性菌数の測定 7)項同様，各試料波1mlずつ

を厚型滅菌プラスチックシャーレにとり， あらかじめ

500 に保持したGAM寒天培地 15mlを加えて混釈し

た.寒天が凝固した後ガラス製嫌気ジャー〈トミー製〉

を使用して 250 で72時間嫌気培養後，出現した集落数を

計測して試料 19当りの菌数を算定し嫌気性菌数とし

た.

実験成績

1)製造時の菌の挙動 Table 1から明らかなよう

に，菌接種前のペースト状原料中のC.perfri・ngensな

らびに B. cereus数はともに 10/g以下であり， 同11寺

に測定した好気性ならびに嫌気性菌数はいずれも 105/g

であった.ペースト状原料中に実験的に接種された 104/

gレベノレの C.1うelプringensならびに B.cereusは， ，焼

煙処理後に両者とも菌数がわず、かに減少し，730 で 20分

間のボイノレ処理後にはC.peJブヲゴngensは 10/g以下，
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Table 1. Fate of Experimentally Incorporated Spores of C. perfdngens and of B. cereus 

in Vienna Sausage 

Samples tested Samplings are made 

Viable cell countjg 

<10 

4. 5X 104 

aerobic anaerobic 
plate count plate count 

1. 5 X 105 2. 8X 105 

酔ト咽・

-_--

2. 4x 105 4. 3X 105 

4.1 X 104 1. 1 X 105 

1. 5X 102 1.5 X 102 

C. pelプringens B. cereus 

Raw ingredients Prior to stu日ng <10 
-------.-_-...-------_..・ー骨司峰 曲値・

Raw ingredients After stu伍ngin 6. 2X 104 

with spores of to mtestme 

C. pelプバngens After smofkoir ng 3 at 3. 4x 104 

and of B. ceγeus 60~650C for 30 min. 

After boil2i0 ng mait n <10 
730C for 

1.2 X 104 

1. 2 X 102 

B. cereusは 102jg.と顕著な減少を示した.

同時に計測した好気性ならびに嫌気性菌数は， ，醸煙処

理後にともにわずかに減少し，ボイ Jレ処理後にはいずれ

も102jg.となった.なお，ボイル処理後の試料から得た

菌株を同定したと乙ろ，好気性，嫌気性培養の別なくい

ずれもその大部分が B.cereusであった.

2) 保存時の菌の挙動 前記条件で製造したウィンナ

{ソーセージ30本を 1本ずつナイロンとポリ塩化ビニー

ノレのラミネート袋〈カウパック社製〉に入れ， 15本はそ

のまま， 残りの15本は 76cmI-lgで真空包装した. これ

らニ群のウィンナーソーセージをそれぞれ 5本ずつ20，

10。および250の恒温器に収納し，20保存のものは 3日毎

に15日目まで， 100保存のものは 2日毎に10日目まで，

250保存のものは毎日 5日目まで，それぞれ l本ずつ恒

温器から取り出して試験に供した.

各保存温度における C.pelプ"ringensならびに B.

cereusの菌数の推移を Fig.1 に示した. C.μげ"rin帽

gensは 250
保存例で爵数増加が認められ， 真空包装

品では 3日自に 107jgの最高値に達したのに対して，非

真空包装品ではほぼ 1日閣の誘導期の後急激に菌数が増

加し， 2日目に 105jg.I乙達した. 一方，B. cereusは

2。保存例では全く菌の増殖が認められなかったが， 100 

および250

保存例で菌数の増加が認められた.本菌は C.

peJプトingensの場合とは対照的に真空包装品よりも非真

空包装品中ですぐれた発育を示し， 100 では 8日自に

107/g， 250 では 3日自に 108jgIC:::達した.

Fig. 2 Iζ各保存条件における好気性ならびに嫌気性

菌数の推移を示した. 20 保存例ではいずれの菌数値も

15日間全く増加しなかったが， 100および 250保存例で

は包装形態の別なく増加することが認められた.すなわ

ち，好気性菌数は 100 および 250 保存例ともに非真空

10 

♀.J2.主主主主主旦~
国
¥
告
白
0
0

..~ ""ア_.，、
〆¥

，/ )250C 

J ， ， 
， ， 

， 
/ 

Q) 

.-l 

官 5
・rl
じ〉

口
叶
国
O 
A 

。。 10 15 
10 

.!l..，.♀立担比

国¥円三
3
0
0

-_ー市首----

。OC

〆、J

ω
H
D吋
叶
〉

D
H凶

0
1
H

av d
F
 

d
F
 r

 
f
 /

 〆
〆

d' 
，，
 

，，
 

〆
〆

〆 20C 

。。
10 

Period of s七orage (days) 
15 

Fig. 1. Effect of Storage on the Growth of C. 

perfringens and of B. cereus in Vienna 

Sausages stored at Various Temperatures 

. vacuum packed and --ordinarily 

packed without gas exchange. 

包装品の方が真空包装品よりすぐれた増加を示し， 100 

保存例では 8日，250 保存例では 3日目lとともに 109jg

に達した.一方，嫌気性菌数も概して非真空包装品の方

がすぐれた増加を示したが，好気性菌数の場合に認めら

れたような包装形態による差は少なかった.なお，好気
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性菌は嫌気性菌に比較して包装形態の別なく発育がすぐ

れており，非真空包装品では最高値も高くなる傾向がみ

られた.

とれら菌数測定後の平板から分離した菌株は，保存条

件および保存日数に関係なく， また， 好気性， 嫌気性

培養の別なく，ともに大部分が B.cereusを主体とする

Bacillus属の関であった.

保存試験中に実施した製品の官能的変化の調査結果

は， 20 保存例の場合は 15日間全く変化が認められなか

ったのに対し，非真空包装品の100
保存例で 6日目，250 

保存例で 2日目から，また，真空包装品ではそれよりも

1~2 日遅れて異臭が認められ，異臭発生の程度は非真

空包装品の方が顕著であった.

考察

加工食品の原料中に存在する C.ρeJ:ρ'uzg・ensや B.

cel・eusのような菌の耐熱性芽胞が食肉製品の加工工程

でどのような運命をたどるか，製品中に生残った菌が製

品を如何なる保存温度で保存した場合に増殖を示すか，

15 

また，製品の包装形態と菌増殖の速度との関係はどうな

るかなど，基本的な条件を経時的に明らかにするとと

は，食中毒防止対策樹立に不可欠な要件であろう.

今回実験に供した C.teljシingens NCTC 8238株

は， Hobbsらめにより食中毒材料から分離された耐熱性

芽胞形成菌として良く知られた株で，われわれも実験に

先立ち本菌の芽胞をブイヨンに浮遊させたものを， 730 

で20分間加熱して，検出菌数が減少しないことを確かめ

ている.ところが，本菌の芽胞を 104/gになるように接

種して作成したウィンナーソーセージの最終製品中の

C.ρωρ'ingeJls数は， 10/g以下と検出菌数が極度に低

下した.これは恐らく，製造工程中の乾燥および照煙時

のヒートショックにより，接種された大部分の芽胞が発

芽して，その後のボイノレ処理の段階で増殖形の C. per. 

fringensが死滅したためと推測される. ちなみに， わ

が国の食肉製品の加工基準によれば，製品の中心部に

63
0 で30分間以上の温度がかかる方法，または，それと

同等以上の殺菌効果がある方法で加工されなければなら

ないとされている.ウィンナーソーセージを製造する場

合には， ζ の殺菌工程の前に，前記のように乾燥，煙:臆

の工程が組み込まれている訳であるが，乙の二つの工程

が耐熱性芽胞菌の菌数を減少させるために非常に有効で

あることが今回の実験で明らかになった.したがって，

近年普及しつつある乾燥および煉煙のニ工程を省略し

て，製造工程の簡易化を計ろうとする傾向は，製品中の

芽胞菌対策上好ましくない.

食肉製品の包装形態および製造後の保存温度の適否

が，保存された製品の細菌学的品質lζ大きな影響を与え

るであろうことは容易に想像されるととろである.今回

の実験では， 2
0
保存の製品が，その包装形態の如何に

かかわらず， C. 1うerfringensおよびB.cereusの増殖

は勿論，他の一般の嫌気性菌および好気性菌の増殖をも

許さず，製品の品質保持上 2
0
保存が適切な方法である

ととを示した.ζれに比して，現在わが国で食肉製品の

保存温度の上限として定められている 100
保存の場合に

は，製品中の C.1りeJプ'ringensの増殖は抑制できたが，

B. ce7・eusをはじめ一般の好気性菌および嫌気性菌の増

殖を抑制するととができず，との法的な基準が食肉製品

の保存のために適切な指導の役割りを果していない ζ と

を物語っていた.

次~C ， 製品の包装形態と菌増殖の速度の関係である

が， 250 保存の場合， C. telfri・ngensは真空包装品中

において非真空包装品におけるよりも誘導期が短かく，

すぐれた発育を示したのに対し，B. ce7・eusのそれは丁

度この逆の発育態度を示した.乙れは前者が偏性嫌気性
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菌，後者が通性嫌気性菌であるという性状の差が，発育

速度の差となって現われたものであろう.一方，同じ条

件で保存された製品中の好気性菌数および嫌気性菌数の

経時的推移をみると，いずれの場合にも非真空包装品中

のそれらがより短かい誘導期と速い増殖を示し，真空包

装品の方が非真空包装品よりも僅かに長い期間の保存に

耐えるであろうととを示唆した.また， I司程度に菌増殖

のみられた真空包装品と非真空包装品の官能的変化の度

合いを比較してみると，一般的に前者の方が異臭の発生

度合いが弱いととが判った. これは Bacillus属の菌が

食品中で嫌気的に増殖した場合には，揮発性誌[慕性窒素

の生成が阻害されるため，腐敗が感知しにくいとされて

いる ζ と聞に起因するものであろう.

要約

C. perfi・ingensならびに B.cereusの芽胞が， 食肉

製品の製造工程でどのような挙動を示すかを明らかにす

るため，ペースト状のウィンナーソーセージ原料に各閣

株の芽胞をそれぞれ 104jgずつ接種して，その消長を追

跡した.その結果， ，懐煙処理後に両菌株とも菌数が僅か

に減少し， 73。で 20分間のボイル処理後には C.per-

fi古1gensは10jg以下，B. ceJ・eusは 102jgと顕著に減

少した.同時に測定した好気性ならびに嫌気性菌数は，

当初ともに 105jgであったが，ボイノレ処理後にはいずれ

も 102jgに減少し，その大半が B.cereusであった.

次に，上記の製品を真空包装したものとしないものに

分けて，それぞれ， 20， 10
0
および 250

に保存した.そ

の結果，C. pel:β-ingensの発育は 250 保存の時にのみ

認められ，特に真空包装品中ですぐれた増殖を示した.

これに対して，B. ceJ・eusの発育は 100
および 250

保存

例で認められ，非真空包装品中で増殖がすぐれていた.

好気性ならびに嫌気性菌数はともに 100 および 250 保存

の非真空包装品中ですぐれた増加を示し，乙れらの主要

菌種は保存条件および保存日数に関係なく B.cereusな

どの Bacill1ts属により占められていた. なお 2"保存

例では包装形態の別なくいずれの菌の増加も認められな

かった.
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動物性食品中の B.cereusに関する検査法とその応用

神保勝彦六松本昌雄汽村上 ー*

Development of a Selective Enumeration Medium for 

B. cereus in Food of Animal Origin 

KA TSUHIKO JINBO汽 MASAOM A  TSUMOTO* and HAJIME MURAKAMI* 

NaCI-Glycine-Kim and Goepfert (NGKG) Medium was developed for the enumeration of Bacillus cereus 

in food of animal origin. The medium is composed of 19 of pepton， 0.5g of yeast extract， 4g of sodium 

chloride， 3g of glycine， 25mg of phenol red， 18g of agar， and 900ml of distilled water. The pH of medium 

is adjusted to 6.8， after the medium was heated and dissolved completely. It is then sterilized at 1210C 

for 15 minutes， and cooled to 500C. In use， 100ml of a 20;;ぢeggyolk emulsion and 10mg of polymyxin 

B sulfate were added into the medium and dispense 15ml aliquots petridishes. Through the basic experi-

ment， it was found that the presence of 0.3銘 ofglycine in the medium showed considerable inhibitory 

effect on Bacillus subtilis strains， while the medium had enhanced the growth of all B. cereus strains 

used in the experiment. In addition to these basic experiments， the medium was applied on the detection 

and enumeration of B. ceJ・eusin field samples. Of the 434 specimens， consisting of 193 meat products 

and 241 fish paste products， 69 (15.9必)were found to be contaminated with greater than 102jg of the 

organisms. Of the 69 specimens contaminated with B. cereus， 1 (1.796) of 58 "Hanpen" had harbored 

105jg of the organisms， and 1 (8.3%) of 12“Satsumaage" and 1 (2.0%) of 50“Narutomaki" and others 

had harbored 106/g of the organisms， while 30 (15.5;;ぢ)of 193 meat products tested contained only 102~ 

103 jg levels of the organisms. 

緒 1=> 

Bacillus cereusは自然界に広く分布するグラム陽性

有芽胞梓繭で，一般に腐敗細菌として知られているが，

近年，食中毒起因菌として注目され，欧米諸国で数多く

の研究報告がなされているむわ. しかし， わが国におい

てはとれまで B.cereus食中毒の報告例が少なく，か

つ，B. cereusを食中毒起因麗の対象とした調査研究報

告も乏しかった.ところが，最近，B. cereusの食中毒

と思われる事故例が相次いで報告されている3ーの. そこ

で，B. cereus による食中毒予防の見地から，先ず市販

食品中の本菌による汚染実態調査を試みると同時に，衛

生学的品質管理上，現場で日常検査の一環として実施し

得る簡易な B.cereusの検査法の開発を試みた.

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

材料および方法

1) 供試菌株 B.cereus数回l定培地の基礎実験に

は，B. cereus A TCC 19637， B. subtilis A TCC 6633 

と家畜衛生試験場から分与された B.cereus 3株 (NI

AH 345， NIAH 317， NIAH 296)および B.subtilis 

2株 (NIAH50， NIAH 122)を用いた.

2) NGKG培地従来 B.cereus選択分離培地とし

て報告されている KG培地7)に NaClおよび Glycine

を加えて改良したものを NGKG培地として用いた.す

なわちペプトン (Difco)19，酵母エキス (Difco)0.5g， 

食塩 4g，グリシン 3g，フェノーノレレッド 0.025gおよ

び寒天 18gを精製水 900mlに溶解し， pHを6.8に調

製した.これを1210で15分間滅菌後， 500 に保持して，

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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Recovery of B. cereus and B. subtilis by Several Plating Media Table 1. 

Plating medium used 

PBCW 

92X 106 

57X 106 

86x 106 

40x 106 

27X 106 

32X 106 

24x 106 

17x 106 

27x 106 

39x 106 

20x 103 

47x 104 

24x 104 

24x 106 

20x 106 

16 X 106 

35x 106 

71 X 106 

36x 106 

Strains tested 

B. cereus 

ATCC 19637 

NIAH 345 

NIAH 317 

NIAH 296 

B. subtilis 

ATCC 6633 

NIAH 50 

NIAH 122 

64x 106 

63x 106 

51 X 106 

43x 106 

MYP 

95x 106 

49x 106 

57x 106 

31 X 106 

NGKG 

60x 106 

40x 106 

87x 106 

22x 106 

KG 

87x 106 

28x 106 

56x 106 

52x 106 

NA* 

* NA (Nutrient Agar) is used as a control. 

Selective Detection of B. cereus by Several Plating. Media Table 2. 

Recovered No. of B. cel・eus/mlby No. of organisms/ml supposed 
to be placed in the mixture Prepared 

B. subtilis 
NIAH 122 

B. subtilis 
ATCC 6633 

B. ceγeus 
ATCC 19637 

Mixture PBC羽r

1

4

9

h

M

Q

d

8告
戸

h

U

氏
U

門

4

0

0

12xlO 

39x 102 

32x 103 

31 X 104 

22x10 

44x 102 

41 X 103 

54x 104 

b在YP

14x 10 

34x 102 

39x 103 

34x 104 

20x10 

40x 102 

48x 103 

53x 104 

NGKG 

30xlO 

37x 102 

28x 103 

29x 104 

46x10 

53x 102 

60x 103 

59x 104 

KG 

16x 10 

29x 102 

39x 103 

31 X 104 

22x10 

36x 102 

53x 103 

55 X 104 

39x 105 

39 X 105 

39x 105 

39x 105 

56x 106 

56x 106 

56x 106 

56x 106 

42x 105 

42x 105 

42x 105 

42x 105 

27x 106 

27 X 106 

27 X 106 

27 X 106 

33xlO 

33x 102 

33x 103 

33x 104 

71x10 

71 X 102 

71 X 103 

71 X 104 

cereusとして釣菌し， Wirtz法で芽胞染色し茅胞型を

決定した.一方，クエン酸塩の利用，硝酸塩の還元，で

んぷんの分解， vp反応，ゼラチンの分解，ブドウ糖の

はっ酵，マンニット，アラピノース，キシロースの分

解，溶血反応などの生化学的性状を調べて B.cel・eusの

同定を行なった.

試験成績

1) NGKG培地の B.cereU8検出能 NGKG培地，

KG 1音i也， MYP 1音i也および PBCW1音士自による B.

cereusの測定値は Table1に示したようにいずれもほ

ぼ同じであった.これに対し，B. subtilisの測定値は，

NGKG培地が KG培地， MYP培地， PBCW培地に

比べて 2"'3桁低かった.

次に，B. cereus 102'"'-'103/ml と B.subtilis 106
，"，-， 

107/mlの混合菌液を対象に前記4種類の培地による B.

cereusの選択分離試験を行なって， その成績を Table

2に示した.それによると，B. cereusの菌量が少なく

硫酸ポリミキシン B10mgおよび20%卵黄液 100mlを

加えてよく協和してからシャーレに 15mlずつ分注して

平板とした.

3) 調査対象 B. cereusの汚染調査は1977年4月~

7月の間に，都内の小売庖より採取したハム・ソーセー

ジおよび魚肉ねり製品 434検体を対象として行なった.

4) 検査法

a)培地の比較検討 KG培地7)， MYP培地8)， PB 

CW培地9)および NGKG培地を対象に，供試菌株の300

18時間普通ブイヨンで培養した菌液 O.lmlずつを各平

板 5枚にそれぞれ塗抹し， 300 18時間培養後測定菌数の

平均値を比較した.

b) B. ce陀 U8の分離間定試料lOg ~ζ滅菌生理食

塩水 90mlを加えて， 30秒間ストマッカーでストマッキ

ングし，とれを試料原被とした.試料原被および希釈試

料 O.lmlを NGKG平板へ塗抹し， 300

で18時間培養

した後， 卵黄反応陽性で周縁不規則な集落を推定 B.
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Incidence of B. cel・eusin Meat and Fish Products Table 3. 

Degree of contamination by B. cel・eus/gNo. of 
Specimens 

nu n
U
 

1
i
 

Vienna sausage 

Frankfurter 

Other sausage 

Loins ham 

Pressed ham 

Other ham 

105 104 no ハU1
i
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3

5
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“Tsumire" 

“Hanpen" 

“Suji" 

“Kamaboko" 

“Satsumaage刀

Miscellaneous 

Frequency of Combination of Biochemical Characteristics Manifested 

by 216 Isolates of B. cereus 

Table 4. 

Combination of biochemical characteristics Percent 

11 

十

十

十

十
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10 
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十
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十

十
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Positive 

54.6 

76.4 

81. 5 

97.7 

100.0 

100. 0 

100.0 

100.0 

0.0 

0.0 

0.0 

Biochemical test 

Simmons's Citrate 

N03 reduction 

Starch hyclrolysis 

Voges-Proskauer reaction 

Gelatin hydrolysis 

Egg yolk reaction 

Hemolysis 

Glucose fermentation 

Acicl from Mannitol 

Acid from Arabinose 

Acid from Xylose 

3 

前後の汚染率を示した.汚染菌数はハム・ソーセージ類

がいずれも 103/g以下であるのに対して，魚肉ねり製品

の5%が 103/g以上汚染されており，なかには「はんべ

んj，Iさつまあげj，Iなると巻」のように105"....__106/gの

高い菌数に汚染されているものがあった.

3) 分離菌株の向定 市販食肉魚介加工食品から分離

した推定 B.cereus 216株について生化学的性状を調

べて，その結果を Table4に示した.全ての分離菌株は

卵黄反応，ゼラチンの分解，溶血反応，ブドウ糖のはっ

酵陽性であり，アラピノース キシロースおよびマンニ

1 1 19 18 2 29 18 47 

B. subtilisの菌量が多い混合試料ほど NGKG培地の

B. cereus測定値が他の培地のそれよりも高くなる傾向

を認めた.

2) B. cereU8汚染状況市販食肉魚介加工食品中の

B. cerel/.S 汚染状況は Table3に示した.すなわち，全

供試検体434件中69件(15.9%)から B.cereusが検出

された.そのうち，ハム・ソーセージ類は 193検イ本中30

検体 (15.5タの，魚肉ねり製品は241検体中39検体(16.2

96)からそれぞれ検出され， とくに「はんべんj， Iす

じj，IあげものJが汚染の高い食品で，いずれも約2596

77 Number of strain 
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ンのクエン酸塩の利用はそれぞれ 3株および 5株が陰性

であとは全て陽性であった.シモンズのクエン駿埠の利

用，硝酸塩の還元およびでんぷんの分解は不定であっ

た.一方，分離菌株全てが菌体中央に長円形の芽胞を形

成し，芽胞は菌体11I日以上に膨IHしていなかった.

以上の成績を Bergey10)，Goepfertら1〉， 束11，12)およ

び村 i二13)などの分類にもとづいて検索したところ，全て

が B.CerellSと同定された.

考 按
J耳、

従来，食品IIJの B.CerellSの選択分離培地として KG

培地， MYP J台地および PBCW培地などが広く使用さ

れている.しかし，これらの培地では，B. cereus類縁

菌が多く存在する食品から，徴量の B.cereusを選択的

に検出することは困難な場合がある.そ乙で，この点に

改良を加えて試作した NGKG培地は，B. subtilisな

どの類縁菌の発育を抑制すると同時に B.Cel・eusをより

選択的に分離し，また，本培地上に形成される卵黄反応

陽性のj苛縁不規則な集蕗は全て B.cereusである.この

乙とから，食品衛生検査上 B.cereusを検出するには，

分離培地として NGKG培地を使用して，卵黄反応陽性

周縁不規則な集落を B.cereusとみなしてよいと考え

る.との方法は，細菌学的には必らずしも満足できるも

のでないが，食品の品質管理および衛生管理の目的で実

施する検査には十分利用できるものと思われる.

本培地を用いて行なった調査成績によると， iliJ坂食肉

魚介加工食品の β.cereus汚染率は約 1696であった.

これは，B. cereusが広く自然界に分布している細菌で

ある乙とから当然予却されることであるが，それが加熱

処理後の残存芽胞であるのか，加工後の二次汚染による

ものかは不明である.乙の点について，今後実態調査を

行なって明らかにするつもりである.

Hobbsと Gilbert14)の報告によると 105/gオーダー

の B.cereusが食中毒を起した事例がある.今回調査

した魚肉ねり製品の中に，官能的に具常が認められない

にもかかわらず，B. Cel・eusが 105
"J106/g検出された

「はんぺんj， rさつまあげj， rなると巻Jなどがあっ

た.乙の乙とから，とれらの食品が直ちに食中毒の原因

食となりうるとは言えないが， Hobbsらの報告例から，

その危険性を全く否定する ζ とはできないであろう.食

中毒を起す B.cereusの性状やエンテロトキシンにつ

いては，今後の研究によって解明されるであろうが，そ

れまでは， とりあえず B.cereus についての許容基準ー

を設定して，行政指導を実施してゆく必要があると考え

る.

B. cereusをより選択的に検出するための基礎実験

を， B. cereus 5株と β.subtilis 3株を用いて行なっ

た.その結果， KG J音j由に食塩0.4タムグリシン0.396加

えた NGKG培地は，これまで報告されている KG培

地， MYP J者地および PBCW培地に比べて， β..l'lIbti‘ 

lisの抑制力が強く， しかも β.cerellSの検出率が良か

っfこ.

--~1j ， 1977'年4月"J7 fHと i~1)内の小売jiEより採取した

市販の食肉魚介食品 434検体を対象に， NGKG J{~地を

用いて B.cereusの汚染実態を調査した.その結果，

69検体 (15.996)が β.cel・eusiこ汚染されていた. 食

品別ではハム・ソーセ…ジ類193検体1=1:130検体(15.5%)，

魚肉ねり製品 241検体中39検体(16.296)が汚染されて

おり，とくに， rはんべんj， rすじj， rあげもの」な

どが汚染の高い食品であった.汚染菌数はハム・ソーセ

ージ類がいずれも 103/g以下であるのに対して，魚肉ね

り製品の 596が 103/g以上の菌に汚染されており，なか

には「はんぺんj， rさつまあげJ， rなると巻Jのよう

に 105
"J106

/ gと言う濃厚に汚染を示したものがあった.

なお， NGKG 培地で分離した卵黄反応陽性周縁不規

則な集落 216株について，生化学的性状を調べた結果，

すべて， β.cerellSと同定された.
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市販食品からの KlebsieHaの検出ならびに食品および健康人ふん便由来株の種と生物型の比較

潮田 弘*，新垣正夫*，寺山 武*，五十嵐英夫*，坂井千三*

Surveys on the Incidence of KlebsieHa in Commercial Foods and Healthy 

Human Feces， and Identi:lication of Species and Biotypes of their Isolates 

HIROSHI USHIODA*， MASAO SHINGAKI*， TAKESHI TERAYAMA汽

HIDEO IGARASHI* and SENZO SAKAI* 

細菌性食中毒を含む食品媒介感染症の対策として，飲

食物の腸管系病原菌による汚染防止はもちろん，食品原

料の病原菌による汚染度の監規と製品中からそれらを排

除する乙とも極めて重要である.従来，飲食物のふん便

汚染の指標として大腸菌または大腸菌群を用いることが

広く一般に行なわれているが，後者の中には， Escheri輔

chia， K1ebsiella， Citrobacter， Enterobacterの菌属が

包含されている.

一方，私どもは食品，特lζ接合食品の検査に当り，多

くの検体から Klebsiella~ζ属すると思われる菌をしばし

ば検出している.そとで今回は，食品の Klebsiellaに

よる汚染の実態を明らかにするために，その検出率を検

討するとともに，健康人のふん便からの検出率と比較し

た.一方，食品を汚染している K1ebsiellaの汚染源追

究の一環として食品およびふん便からの分離株の種の同

定および生物型分類を行なって，その異同について検討

を行なったので報告する.

材料および方法

1. KlebsieUa検出率の検討

1) 調査対象

a)市販食品:1975年4月'"'"'12月広東京都内で収去し

たサラダ， サンドイツチ〈調理パンを含む)， 洋菓子，

和菓子，そう菜，豆腐，ゆでめん類および生ジュースな

ど各300件，計2，400件の各種食品である.

b)健康人ふん便:健康者検便として送付されたふん

便1，080件を対象とした.

2) Klebsiellaの分離培養法

a)食品:各種市販食品からの Klebsiellaの分離培

養は Fig.1 ~ζ示すごとく，倍濃度 BGLB培地に食品の

Foods 

BGLB medium 
(37 C 48 h) 

Feces 

EMB-agar 
(37. C 18圃 24h) 

Transfer 3 or more typica1 co1onies 
to differential media 

Biochemical 
tests 

開otility
Citrate 
KCN 
VP 
Urea 
阿alonate
Lysine 
lndole 
Gelatin 
H
2
S 

Glucose (gas) 
Lactose 
Dulcitol 
ONPG 

Identification of species and biotypes 

Fig. 1. Procedures for Isolation and Identification 

of Klebsiella from Foods and Feces 

*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
* Tokyo Metropo1itan Research Laboratory of Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・1m，Tokyo， 160 Japan 
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10%乳剤を等量加え， 37C 48時間培養後 EMB平板に

分離培養を行なった.発育した集落の形状の異なるごと

に，原則として 5個の集落を釣菌し， クリグラーカンテ

ン斜面， LIM培地1)およびシモンズ・クエン酸塩培地を

用い，確認培養を行ない，その結果 Klebsiella と疑わ

れる菌株はさらに後述する生化学的性状検査を行ない同

定した.

b)ふん使:健康人のふん便を直接 EMB平板に分離

培養を行ない，前記同様生化学的性状検査を行なった.

2. Klebsiellaの種および生物型

1) 生化学的性状試験

a)運動性:半流動カンテン培地を用いた.

b) クエン酸塩利用:シモンズ・クエン酸塩培地を用

い， 37C 4日間培養し判定した.

c)硫化水素産生:クリグラーカンテン斜面によっ

fこ.

d) KCN中での発育:被検菌のブイヨン培養菌の 1

白金耳を KCN培地に接種し， 48""""72時間培養し，菌の

発育の有無を判定した.

e) VP反応 :VP半流動培地を用い， 25C 48時間培

養後判定した.なお陰性株については再度 1週間培養の

ものについても調べた.

f) リジン)J見炭酸:LIM 培地1)をJr:Jいて判定し，反応

不明瞭なものについては Falkowの方法の両法の比較に

より判定した.

g)インドーノレ産生:LIM 培地によって判定した.

h)ウレアーゼ産生:クリステンゼン・尿素培地を用

い4日間培養，観察，判定した.

i )マロン酸塩利用:フェニーノレアラニン・マロン酸

塩培地を用い， 48時間培養後判定した.

j )ゲラチナーゼ産生:ゲラチン培地に穿刺培養し，

25C 2週間まで培養し， I随時液化の有無を判定した.

k) ラクトース， ズ、ノレ、ンット分解性:各糖を 1%に添

加したパノレジコー培地で 1週間培養し判定した.

1 )ブドウ糖からのガス産生: 1 96~乙ブドウ糖を添加

したダーラム管入りパJレジコー培地を用い， 1週間培養

し判定した.

m) ONPG試験:ラクトース分解の不明瞭なもの，

あるいは陰性のものについては，ブイヨン培養菌の 1白

金耳を ONPGブイヨンわに接種し， 201時間培養後判定

した.

2) 菌種および生物型分類

検出率を検討した対象食品とは別に，各種市販食品

331件から検出された Klebsiella170株ならびに健康人

ふん便1， 080件から検出された160株について菌種および

Table 1. Isolation Frequency of Klebsiella 

from Commercial Foods 

Food 
No. of No. of Detection 
tested posltlve rate 

Salad 300 210 70.096 

Sandwich 300 189 63.0 

European cake 300 186 62.0 

Japanese cake 300 179 59.7 

Side dish 300 164 54.7 

Bean curd 300 148 49.3 

Noodles 300 136 45. 3 

Fresh juice 300 121 40.3 

生物型分類を試みた.

Cowan2
) および坂崎3)に準じて分類を行なった.すな

わち，菌種は K.pneumoniae， K. ozaenaeおよびK.

rhinoscleromatis の3菌種とし， K. pneumoniaeの中

!C， Pneumoniae， Aerogenes， Edwardsii， Atlantaeお

よび Oxytocaの5つの生物型をおく分類によった.

成績

1. Klebsiellaの検出率

1) 食品からの Klebsiella検出率:各種市販食品か

らの Klebsiella検出率を Table1に示した.サラダの

7096から Klebsiella が検出され，ついでサンドイツチ

63.096，洋菓子62.096，和菓子59.796，そう菜54.7タム豆j南

49.3タムゆでめん類45.396および生ジュース40.396とい

う検出率であった.すなわち各種市版食品は Klebsiella

l乙高率に汚染されているととが明らかにされた.

2) 健康人ふん便からの Klebsiella検出率:健康人

のふん使 1，080件からの Klebsiella検出率を Table2 

1と示した.食品の場合と異なり， BGLB培地での増菌培

養を行なわず， EMB平板へ商接分離培養を行ない，前

記の 3種類の確認培地を用いて検討した結果， 1， 080件

中153件(14.296)から Klebsiellaが検出された.

2. 食品の種類と Klebsiellaの菌種・生物型との関

連性

食品の種類と検出された Klebsiellaの菌種・生物型

との関連性を Table2に示した.洋菓子， 和菓子，そ

う菜， ブアーストフード・および生ジュースの各食品すべ

てから Aerogenes 生物型が多く検出されているが，特

に食品の種類と分離菌の薗種・生物型lζ片-寄りはなく，

関連性は認められなかった.

3. 食品およびふん使の同一検体からの分離菌の菌種

.生物型

食品 l検体およびふん使 1件から集落形状の異なるも



東京衛研年報 29-1，1978 165 

Table 2. Isolation Frequency of Klebsiella from Commercial Foods and Healthy Human Feces， and 

Species and Biotypes of the Isolates 

Sample No. of No. of No. of 
tested positive (96) strain 

European cake 158 81 (51.3) 39 

Japanese cake 89 37 (41.6) 40 

Side dish 42 22 (52.4) 24 
Fast food 24 7 (29.2) 7 
Fresh juice 18 5 (27.8) 6 

Total 331 152 (45.9) 170 

Feces 1，080 153 (14.2) 160 

のを分離し，菌積および生物型が 2，...._， 3種出現したもの

を Table3に示した. 食品152件から Klebsiellaが検

出され，そのうち15件から 2，...._， 3種類の菌種および生物

型が認められた. 2つの菌種・生物型の認められたもの

が15件中12件， 3菌種・生物型の認められたものが15件

中3件であった.

健康人のふん便 153例から Klebsiella が検出され，

そのうち 7例から 2種類の菌程・生物型が認められた.

4. 食品およびふん便由来株の菌穣および生物型比較

市販食品および健康人のふん使由来 Klebsiellaの菌

種および生物型をまとめて Table 4に示した.食品由

来株は全ての菌種および生物型がみられ， 170株中125株

(73.596)が Aerogenes生物型であり， インドーノレ産

生能を有する Oxytoca生物型としたものが 12株 (7.0

%)であった.K. rhinoscleromatis としたものは 1株

であった.

つぎにふん便由来株では 160株中99株 (61.896)が，

Aerogenes生物型であったが， Oxytoca生物型が160株

中42株 (26.396)認められた At1antae生物型，K.

r hinoscleroma tisなどは 1株も認められず，食品由来株

と菌種および生物型の出現傾向に差異が認められた.

考察

Klebsiella は大腸菌群の 1員であり，食品衛生の分野

では汚染指標菌として重視されている.食品衛生学上の

大腸菌群には Escherichia，Klebsiella， Enterobacter， 

Citrobacterなどが含まれているが， 私どもがこれまで

に検討してきた結果では，一般食品から高率に検出され

る大腸菌群は Klebsiellaと Enterobacterであった.

Species and biotypes (No. of strain) 

Aerogenes (67)， Edwardsii (7)， K. o.zaenae (6)， 

Atlantae (5)， Pneumoniae (4)， Oxytoca (4) 

Aerogenes (30)， Atlantae (6)， Oxytuca (3)， 

K.l・hinoscleromatis(1) 

Aerogenes (19)， Atlantae (3)， Oxytoca (2) 

Aerogenes (4)， Oxytoca (2)， K. ozaenae (1) 

Aerogenes (5)， Oxytoca (1) 

Aerogenes (99)， Oxytoca (42)， K. 0出 lenae(1)， 

Atlantae (6)， Pneumoniae (4) 

細菌学的分類の立場からは， KlebsiellaはK.pneu-

moniae， K. ozaenaeおよび K.rhinoscleromatisの3

菌種に分類され， さらに K.pneumoniaeは Pneumo-

niae， Aerogenes， Edwardsii， Atlantaeおよび Oxytoca

の5生物型に分類されている2，3)

とれまでに臨床材料由来 Klebsiella の種および生物

型を検討した成績4ーのは多くみられるが，食品由来Kleb-

siella について検討した成績はみられない. 本報では

食品汚染 Klebsiella の汚染源、を追求する一環として，

ヒトふん便由来 Klebsiella の種および生物型とを比較

検討した結果を報告した.

一般食品からの Klebsiella の検出率は45.996でその

うちの73.5%は K.pneumoniae Aerogenes生物型であ

った.一方，健康人ふん使からは14.2%から Klebsiella

が分離され，それらの約30%がK.pneumoniae Oxytoca 

生物型であり，両者の聞には明らかに生物型の違いが認

められた. ヒトふん使内に多くみとめられる Oxytoca

生物型が食品由来株の中にほとんど認められない乙と

は，食品汚染 Klebsiella の大部分がヒトふん便に由来

するものではないことを示すものであろう.

最も検出率の高い Klebsiella が，ふん便汚染の指標

となり得ないとするならば，ほぼ同率で検出される

Enterobacter についても，詳細な検討が必要であり，大

腸菌群を別の角度から見直し，追究する必要があろう.

結論

市販食品および、健康人ふん便から検出される Klebsie-

llaの検出率， 菌種および生物型分類を検討した結果，

つぎの成績を得た.
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Species and Biotypes of Klebsiella 

Isolates from Foods and Healthy 

Human Feces 

Table 4. Isolation of Different Species or 

Biotypes of Klebsiella in a Single 

Specimen 
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白
川
ト
克
也
刊
及
。
，
h
h
w
N

'ug淀
川
崎

L
.
M

ミ
N
h
g
g
M

K. pneumoniae 

ω
E
g
gロ
吉
弘

6
υ
oで
円
以

O

ω吋
詰
A
H，〈

回目
)
-
H
吋
注
目
パ
凶

回

ω
ロ
ω切
O

む
〈

No.of 
Source 

Strain 

8 12 

(7.0) 

13 7 125 

(73. 5) 

4 170 

(100) 

Foods 

。9 42 

(26.3) 

6 。99 

(61. 8) 
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2. 市販食品および健康人ふん使から検出された

Klebsiellaの菌種および生物型は，食品由来株では Aero-

genes生物型が最も多く， 170株中 125株 (73.5%)，つ

いで Atlantae生物型13株 (7.65ぢ)， 3番目が Oxytoca

生物型12株 (7.0%)の順であった.

健康人ふん使由来株では 160株中 99株 (61.8%) が

Aerogenes生物型であり，第 2位に Oxytoca生物型が

42株 (26.3%)，ついで K.ozaenae 9株 (5.69ぢ〉であ

っfこ.

両由来株の違いは Oxytoca生物型の検出率に大きな

差が認められたととである.
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Oxytoca， K. o.zaenae 

Aerogenes， Oxytoca 

No. 

24 

77 

163 

275 

300 

364 

Feces 

1. 市販食品からの Klebsiella 検出率はサラダが最

も高く 70タムついでサンドイツチ 63.0%，洋菓子 62.0

%，和菓子59.7労，そう菜54.7%，豆痛49.3タ16，ゆでめ

ん類45.35ぢおよび生ジュース40.3%であった.

健康人のふん便からの Klebsiella検出率は14.296で

あった.
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東京都における水銀汚染の実態について〈第5報〉 魚介類中の水銀含有量調査

雨宮 敬汽竹内正博六伊藤弘一*

江波戸奉秀穴原 田 裕 文 *

Survey of PoHution with Mercury in Tokyo (V) 

Mercury Content of Fish and SheH直sh

T AKASHI AMEMIY A *， MASAHIRO T AKEUCHI*， KOICHI ITO汽

KIYOHIDE EBATO* and HIROFUMI HARADA* 

はじめに

著者らは， 1973年以降食品汚染調査の一環として，魚

介類中の水銀含有量を測定し，各年度ごとに報告してき

た1ーへ 1977年度においても前回にひきつづいて調査を

行なったので，その結果を報告する.

実験方法

1. 試料 1977年 4月から 1978年 3月までの 1年間に

東京中央卸売市場から搬入された魚介類で21種50検体で

ある.

2. 操作および定量 総水銀， メチノレ水銀のいずれも

前報1-5)に述べた操作法にしたがって定量を行なった.

結果および考察

調査の結果を Table1に示す. 結果は前報1)の総水

銀およびメチノレ水銀の回収率実験にしたがって補正し

た.

厚生省通達6)では魚種を体長によって大型魚 (60cm以

上のもの)，中型魚 (20以上 60cm未満のもの)，小型魚

(20cm未満のものおよび貝類〉に分類している.それに

よれば今回調査を行なったものは大型魚 2種，中型魚16

種および小型魚 3種であった.

1 大型魚今回調査に用いた魚種はメカジキとマカ

ジキで，とれらは切身として搬入されたため，体長およ

び体重は不明である.まず総水銀についてみるとメカジ

キ 1.56ppm，マカジキ 0.63ppmと予想どおり高備を示

し，またメチノレ水銀はメカジキ1.32ppm，マカジキ0.58

ppmであった. 乙れらの総水銀量に対するメチル水銀

量の比率をみると，マカジキ92.1%，メカジキ84.6%で

あり前報3)と同様の結果を示した.

2. 中型魚 今回の調査において平均値で暫定規制植

をとえたものはムツであり， 0.56ppmの総水銀を検出

し， メチノレ水銀は 0.48ppmであった.今回調査したム

ツは15検体で，そのうち総水銀含有量の最も高かったも

のは 1.09ppm であった. また最も低いものでも 0.27

ppmを示した. 15検体中総水銀の暫定規制値である0.40

ppmを乙えたものは11検体であり，基準はこえなかった

ものの 0.30ppm以上 0.40ppm以下のものが 3検体み

られた.ムツは過去の調査においても高値を示し， 1973 

年から)1国に 0.36ppml)， O.49ppm汽 0.28ppmめおよび

0.46ppmわであった.

スズキ，アカアマダイは平均値では暫定規制値をとえ

なかったが，アカアマダイ 7検体の総水銀含有量の平均

値は 0.39ppmであった.ζ れらのうち最も高い値は

0.65ppmで， 基準を乙えたものは 7検体中 3検体であ

った.またメチル水銀においては 3検体が基準をこえて

いた.いっぽうスズキ 5検体について測定したととろ，

平均 0.25ppmの総水銀を検出し， そのうち l検体が

0.41ppmを示し，基準を乙えていた.

今回の調査に用いたムツ，スズキおよびアカアマダイ

はいずれも成魚で，かなり魚体が大きく，ムツの平均体

長は 58cm，スズキ 57cmおよびアカアマダイ 38cmで

あった.また一般に水銀含有量は魚体の大きさに比例す

るといわれており，今回の調査も例外ではなかった.ム

ツ，スズキおよびアカアマダイは水深 200-300mほど

の比較的深海に生息する魚種である.前報においても深

海性の魚種は浅所に生息する魚種よりも水銀含有量が高

いと述べたが，今回の結果もそれを裏づけている.

*東京都立衛生研究所理化学部微量分析研究科 160 東京都新宿底百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，Tokyo， 160 Japan 
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Table 1. Mercury Content of Muscle in Fish and Shellfish 

Sample Name N 
T-Hg. (ppm) 

Range 

Me-Hg (ppm) Me-HgjT-Hg(%) 

Mean Mean Range Mean Range 

Tγαchuγus tγαchurus 

1 Akaamadai Branchiostegus 7 O. 16-0.65 0.39 O. 13-0.62 0.35 70.0-95.4 84. 6 

2 Aji (Horse-mackerel) 1 0.07 0.05 71. 4 

3 Aodai 

4 Anago (Conger eel) 

Conge7・myriαster

5 Ankou (Angler) 

L01りhiuslitulon 

6 Inada 

7 Iwashi (Sardine) 

Sardinops melanosticta 

8 Kamasu (Barracuda) 

Slぅhyraenαjaponica

9 Karei (Flatfish) 

T anakius lutalwrae 

10 Saba (Mackerel) 

Pneumatophorus jaρonicus 

11 Sayori (Halfbeak) 

I-Iemirhamphus sajoγi 

12 Shiroamadai 

13 Suzuki (Perch) 

Lateolabrax japonicus 
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ll/Ialwira mitsukuγii 

18 M utsu Scombrop b001う5

19 Mekajiki (Swordfish) 

Xiphias glαdius 

20 Medai 

21 Hokkigai 

0.08 0.04 50.0 

2 0.10-0.15 0.13 0.06ー 0.12 0.09 60.0-80.0 70.0 

2 0.08-0.18 0.13 0.06ー 0.14 0.10 75.0-77.8 76.4 

0.11 

0.03 

0.08 

O. 08 

0.01 

72.7 

33.3 

0.06 75.0 

2 0.11-0.13 0.12 

1 0.16 

0.09 75.8 

0.03 

O. 13 81. 3 

0.02 66.7 

2 0.11-0.13 0.12 0.07-0.10 0.09 63.6-76.9 70.3 

5 0.10-0.41 0.25 0.08-0.35 0.20 78.1-85.4 81.7 

その他の中型魚、ではとくに高い備を示したものはみら

れなかったが，やや高いと思われるものとしてホウボウ

0.25ppm，サパ 0.16ppmがあった.しかし，年次の推

移をみると多少の増減はあるが，顕著な変化はみられな

かっ fこ.

3. 小型魚すべて 0.10ppm以下で，前報と同様で

あった.

今回調査した魚種を前報と同様総水銀の平均含有量に

0.12 

0.25 

0.04 

0.63 

0.10 

0.22 

83.3 

88.0 

0.01 25.0 

0.58 92. 1 

15 0.27-1.09 0.56 0.23-0.90 0.48 78.5-89.2 83.7 

1. 56 1. 32 84. 6 

2 0.12-0.15 0.14 0.08-0.09 0.09 60.0-66.7 63.4 

1 0.01 <0.01 

N : number of samples 

よってつぎのように分類した.すなわち①0-0.10ppm，

②O. 10-0. 20ppm，③O. 20-0. 30ppm，④0.30ー 0.40

ppm，⑤0.40ppm以上である. これによると①に該当

するものは 7種で全体の33.3%，②は 8種38.1%，③は

2種9.596，④は 1種4.8%および基準をこえた⑨に該当

するものは 3 種14.3~ぢであった.

まとめ

1. 今回の調査に用いた魚種は21種50検体である.
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2. マカジキ， メカジキ，ムツ，そしてアカアマダイ

およびスズキの一部から暫定規制値を ζすものがみられ

fこ.

3. その他の中型魚および小型魚はほとんど0.10ppm

前後であった.

4. ムツ，スズキおよびアカアマダイのような比較的

深海に生息する魚種は前報と同様に高値であった.

謝辞 本調査に御便宜をはかつていただいた東京都衛

生局環境衛生部乳肉衛生課の方々に深謝いたします.
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東京湾のアサりと底質中の重金属分布

堀井昭三汽山岸達典穴村上 ー~*

Distribution of Trace Amounts of Heavy Metals in 

Short固NeckedClam and Sludge in Tokyo Bay 

SHOZO HORII*， T A TSUNORI Y AMAGISHI* and HAJIME MURAKAMI* 

緒 雷

1970年代に自動車排気ガ、ス中の鉛やクロム鉱津中の六

価クロム等が環境汚染物質として社会的問題になったが

東京湾の重金属汚染はすでに1920年ごろから始まったと

いわれている1) すなわち臨海地はにおける産業の高度

な発達，都市化の進行などにともない，乙れらの廃液中

の鉛やクロムを初め多くの重金属が最終的に湾内に流入

し，海水中の懸濁物への吸着，イオン交換あるいは，不

溶性の塩として比較的短期間に海底に堆積され，また，

海底に堆積された重金属は水棲生物lζ摂取されて濃縮さ

れるととが予想される.とくに移動の少ない，いわゆる

定着性生物のアサリなどは，重金属汚染指標生物として

妥当であると考える.従って，東京湾内に生息するアサ

リの重金属濃度の現状を調査する乙とは，将来の対照資

料として，または東京湾内産魚介類の重金属汚染のモニ

タリング活動の一環として，きわめて有意義であろう.

著者らは乙のような観点から，東京湾内のアサリと底質

の実態調査を行なった.

実験材料および方法

1. 試料の採取 試料は， 1977年5月から 9月までの

期聞に， 東京湾沿岸の葛西沖三枚洲， 大井埠頭(京浜

島)， 千葉市中央港， 木更津市人工島および富津市富津

公園(以下三枚洲，大井，千葉，木更津，富津と略す.

Fig. 1)の計5カ所の地点より，毎月 1回の割合でアサ

リと底質をそれぞれ 0.5"-'2kg採取し，アサリ 23，底質

25計48例を対象とした.しかし，千葉中央港における試

料の採取は 5'"'-'7月の 3自であった.

2. 試料の調製 アサリは，採取後水洗し 2"-'3箔食

塩水中に 4
0
で2"-'3日間浸漬後，再び水洗し，むき身

〈可食部)100~300g を ULTRA TURRAXで均質化

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

Fig. 1. Sampling Stations in Tokyo Bay 

し，ペース卜状にしたものを分析試料とした.一方，底

質は， 105"-'110
0 のホットプレート上で数時間乾燥し，

1mm網目の簡にかけたものを分析試料とした.

3. 試薬 金属の標準液は，いずれも和光純薬綿製の

原子吸光分析標準被(1mg/mりを所定の濃度に希釈し

て用いた.また，アンモニア水，硝酸は和光純薬納製精

密分析用，塩酸，硫酸は関東化学側製超特級，オプラー

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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Table 1. Conditions Used for the Measurement of Heavy Metals by Flameless Atomic 

Absorption Spectroscopy 

Element Wave Length Dry Ash Atomize Background 

(nm) (A， sec.) (A， sec.) (A， sec.) 

Pb 283.3 235，8 Dz (250mA) 

171 

Cr 357.9 

Co 240.7 

20，20 

20，20 

20，20 

50，30 

80，30 

70，30 

40，30 

280，8 

310， 10 

150，5 

Ti (364. 3 nm， 20 mA) 

Dz (250 mA) 

Cd 228.8 18，20・ Dz (250mA) 

Argon Flow Rate 2. 0 Z/min. 

Lamp Current 10 mA 

Damping 2 

Sample Injection 10μJ 

Sanmaizu Ohi Chiba 

Pb Pb Pb 

As 

n 

Cd 

Fu七七su Kisarazu 

Pb A 

T-H 00 Co 

Cd 

Fig. 2. Distribution Maps of Heavy Metals in Short Necked Clam Obtained at 

Different Sampling Stations 

ニ 文 ， 一 一 一 -Total-文
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Table 2. Concentrations of Heavy Metals in Short-Necked Clam (wet base ppm) 

Station Month Pb 

Sanmaizu May 0.15 

June 0.17 

July 0.17 

August 0.13 

Sept. 0.21 

玄 O.16 

Ohi May 0.22 

June 0.21 

July 0.23 

August 0.50 

Sept. 0.35 

文 0.30

Chiba May O. 16 

O. 19 

0.22 

O. 19 

June 

July 

文

Futtsu May O. 18 

June 0.10 

July 0.11 

August 0.15 

Sept. 0.23 

文 O.15 

Kisarazu May O. 11 

June 0.15 

July 0.24 

August 0.16 

Sept. 0.21 

玄 0.17

Total-x 0.20 

Cr 

0.37 

0.39 

1.11 

2. 13 

0.77 

0.95 

0.53 

0.47 

0.49 

0.92 

0.53 

0.59 

0.51 

O. 63 

4.20 

1. 78 

O. 68 

O. 16 

0.53 

0.47 

O. 68 

0.50 

O. 35 

O. 21 

O. 23 

2.50 

O. 77 

0.81 

0.85 

Co 

0.06 

0.04 

0.08 

0.09 

0.07 

0.07 

0.08 

0.06 

0.08 

0.08 

0.06 

0.07 

0.06 

0.05 

0.08 

0.06 

O. 14 

0.09 

0.05 

0.06 

0.09 

0.09 

0.11 

O. 12 

0.09 

O. 10 

0.08 

O. 10 

0.08 

トは国光オブラート紛製を用いた.なお，水は蒸留イオ

ン交換水を用いた.

4 装置 pHメーターは日立堀場 M-7型，原子吸

光分析装置は日本ジャーレjレアッシュ製8500型にフレー

ムレスアトマイザー FLA10型を付したもの，日本ジャ

ーレJレアッシュ製 AA-1MARK-II型に徴量ヒ素測定

装置 ASD-1A型を付したもの，パーキンエJレマ-403 

型および島津 UV-200型をそれぞれ使用した.

5. 定議操作

1) アサリと底質中の鉛 (Pb)，カドミウム (Cd)，コ

バルト (Co)およびアサリ中のクロム (Cr)試料 1'-""'5

gをパイレックスビーカーに精秤し，赤外ランプで炭化

Zn 

21. 0 

14.0 

20.5 

15.0 

12.5 

16.6 

36.8 

25.6 

29.0 

34.3 

27.0 

30.5 

20.6 

15.6 

20.3 

18.8 

17.0 

9.0 

13.6 

14.0 

17.4 

14. 2 

21. 0 

19.0 

18.0 

21. 0 

16.9 

19.2 

20.0 

Cd 

0.07 

0.06 

0.07 

0.06 

0.11 

0.07 

O. 12 

O. 12 

0.09 

O. 13 

O. 12 

0.11 

0.02 

0.03 

0.08 

0.04 

0.04 

0.08 

0.03 

0.04 

0.06 

0.05 

0.09 

0.03 

0.04 

0.05 

0.05 

0.05 

0.06 

Cu T-Hg 

1.4 0.017 

0.9 0.019 

1. 4 0.034 

1.3 0.022 

1.2 0.111 

1.2 0.041 

1. 6 0.004 

0.7 0.022 

1.7 0.020 

2.0 0.420 

1.4 0.027 

1.5 0.099 

1.2 0.036 

1.0 0.014 

1.3 0.026 

1.2 0.025 

0.9 0.018 

0.6 0.018 

0.8 0.019 

0.8 0.160 

1.4 0.058 

0.9 0.054 

0.8 0.008 

0.8 0.032 

1.1 0.018 

1.2 0.027 

2.2 0.135 

1.2 0.044 

1.2 0.055 

As 
Moisture 

(96) 

1. 30 85.79 

1. 02 86.99 

2.32 81. 66 

2.03 83.06 

2. 18 85. 14 

1. 77 84.53 

0.94 82.35 

0.98 83.53 

1.67 82.80 

1.38 81.63 

1. 30 82.15 

1. 25 82.49 

1. 38 83.80 

0.87 85.56 

1. 30 85.14 

1. 18 84.83 

1. 30 85.79 

1. 30 89.13 

0.87 85.56 

1. 27 86.07 

2.32 80.88 

1. 41 85.49 

2.61 86.26 

2.10 85.52 

1. 96 83.81 

1. 27 78.85 

1. 56 81. 80 

1. 90 83.24 

1. 53 84.05 

後，電気炉中で 18'-""'24時間灰化し，これに 1N硝酸 10

mlを加え 1時間放置した.その後， 水を加えて正確に

50mlとしたものを原子吸光用検波とし， Table 1の条

件により無炎原子吸光法で定量した.

2) アサリと底質中の亜鉛 (Zn)，銅 (Cu)および底

質中のCr 試料 1_..._.5gを乾式灰化後 DDTC-MIBK抽

出し，原子吸光法(化学炎)2)で定量した.

3) 総水銀 (T-Hg)試料 O.l，-.....lg Iζ五酸化パナジウ

ムを加え硫硝酸による湿式灰化後，還元気化法3)で定量

した.

4) ヒ素 (As) 試料 1，..._，.5gIζ硝酸マグネシウムを加

え，乾式灰化後， 3N塩酸， 20%塩化第一スズ塩酸溶液，
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Station Month Pb 

Table 3. Concentrations of Heavy Metals in Sludge (dry base ppm) 

T-Hg* 

173 

Cr Co Zn Cd Cu As 
h在oisture
(%) 

Sanmaizu May 

June 

4. 15 

3.90 

4.50 

5.90 

2.30 

4. 15 

July 

August 

Sept. 

X 

Ohi 

5.45 

5.80 

4.90 

7.90 

3.60 

5. 53 

May 12.00 40.00 

June 4.15 8.65 

J uly 6.50 21. 00 

August 4.80 19.00 

Sept. 4.80 1~00 

文 6.45 19.73 

Chiba l¥在ay

June 

July 

戸

h
u
n
U
R
U

F
O

司

d
p
O

2

1

Z

 August 3.20 

Sept. 3.15 

文 2.65

Futtsu May 2. 30 

June 1. 95 

July 1. 18 

August 3.90 

Sept. 3.65 

文 2.60

Kisarazu May 2. 95 

June 2.55 

July 3.05 

August 4.15 

Sept. 4.25 

文 3.39

Total-文 3.85 

2. 18 

2.60 

3.90 

3.50 

4. 10 

3.26 

2.95 

2.30 

2.60 

2.75 

2. 30 

2. 58 

4. 65 

3.50 

4.75 

3. 20 

4. 75 

4.17 

7.05 

3.64 

8. 13 

6.49 

6.22 

5.95 

6.09 

6.90 140.0 

6.49 45.0 

6.77 55.0 

7.31 50.0 

6.22 32.0 

6.73 64.4 

5. 27 

2.69 

3.64 

6.36 

6. 77 

4.94 

2.90 

2.55 

2.96 

2.96 

3.23 

2.92 

5.41 

2.96 

4.73 

5.27 

4.05 

4.48 

5.03 

20.0 

32.0 

18.0 

50.0 

27.0 

29.4 

25.0 

12.0 

18.0 

35.0 

37.0 

25.4 

7.8 

7.8 

11.0 

15.0 

12.0 

10. 7 

35.0 

37. 0 

32.0 

32.0 

27.0 

32.6 

* T -Hg is exceptionally expressed in wet base ppm. 

32.5 

Zn末を加え， アノレシンを発生させ原子吸光法4)で定量

した.

結果および考察

1) アサリ中の重金属濃度

アサリ中の重金属の分析結果は Table 2に示した.

すなわち，アサリ中の重金属濃度の総平均値は， Znが

最も高く 20ppm， 次いで Asが1.5ppm， Cuが1.2

ppm， Crが 0.9ppm，Pbが 0.2ppm，Coが 0.08ppm

および Cdが 0.06ppmの順で T-Hgは最も低く 0.055

0.02 

0.03 

0.02 

0.03 

0.01 

0.02 

5.8 

6.3 

6.3 

7.5 

5.3 

6. 2 

0.010 

0.008 

0.015 

0.015 

0.010 

0.012 

0.34 23.1 0.055 

0.06 7.7 0.024 

0.16 13.6 0.040 

0.23 12.4 0.049 

0.16 9.1 0.069 

0.19 13.2 0.047 

3.20 

4.92 

3.28 

3.67 

3.75 

3.76 

21. 99 

23.42 

20.08 

20.73 

20.95 

21.43 

0.02 

0.03 

0.03 

0.03 

0.02 

0.03 

0.03 

0.02 

0.02 

0.03 

0.03 

0.02 

0.05 

0.07 

O. 12 

0.06 

0.06 

0.07 

0.07 

4.0 0.013 

2.0 0.060 

1. 8 0.009 

2.4 0.008 

2.6 0.010 

2.6 0.013 

2.1 0.010 

2.2 0.015 

1. 9 0.003 

3.2 0.014 

3.0 0.017 

2.5 0.012 

3.3 0.009 

2.7 0.010 

3.2 0.014 

3.3 0.037 

3.0 0.035 

3.1 0.021 

5.5 0.021 

3.83 26.33 

3.36 24.73 

3.36 21. 29 

3.36 19.67 

3.20 20.52 

3.42 22.50 

5.86 22.59 

4.45 22.40 

3.67 18.74 

5.78 20.51 

2.81 20.55 

4.51 20.96 

3.05 21. 84 

3.52 21.64 

4.14 20.83 

3.43 20.13 

3.36 19.50 

3.50 20.79 

4.38 24.93 

5.94 23.20 

3.05 22.06 

3.28 18.85 

3.59 22.20 

4.05 22.25 

3.84 21.59 

ppmであった.

採取月別にアサリ中の含有量をみると， Pb， Co， Zn， 

Cd， Cuおよび Asではほとんど変化がなく， Crと T-

Hg においてのみ変化がみられた.すなわち， Crでは，

三枚洲が 7，8月， 千葉が 7月，木更津が 8月に， T-Hg 

では，三枚百十|が 9月，大井が 8月，富津が 9月，木更津

が9月に高い値を示した.

採取地点によるアサリ中の重金属濃度の差について，

ト検定を行なったと乙ろ， Fig. 2 I乙総括して示したごと
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Chiba 
Sanmaizu 

Pb 

5 Cr 

中島

1 Zn 

Cd 

Fu七七su

A Cr 

Co 

Zn 

Ohi 

T国

Kisarazu 

c 

Pb 

Pb 

Cr 

Pb 

r 

Co 

れ

Cd 

Fig.. 3. Distribution Maps of Heavy Metals in Sludge Obtained at 

Different Sampling Stations 

ロ丸一一-= Total-文

く， Cr， Cu， Asおよび T-Hgでは有意の差を認めな

かったが， Pb， Cd， Znおよび Coでは有意の差を認め

た.とりわけ， Pb， Cdおよび Znは，大井では他の地

点と比べると高い値が観察されたくPく0.05).

さらに，アサリ中の重金属濃度の相互間の関係につい

て検討したと乙ろ， Pbと Cd(相関係数 r=0.56)，Pb

と Cu(r =0.61)， Pbと T-Hg(r =0.70)， Znと

Cd (r =0.56)および ZnとCu(r =0.53)との聞に，

それぞれ正の相関々係 (P<0.05)がみられた.

以上の調査結果と他の報告例と，一概に比較する乙と

はできないが，一応，本結果と池田ら 5) (大阪府)，本田

ら6) (千葉県〉の報告例と比べてみると，東京湾の沿岸

で採取したアサリ中の Pb，Ccl， T -Hg， As， Crおよ

び Cuなどの値は，ほぼ同じレベノレであった.一方，食

品衛生上の観点からみても，これらの濃度が，特に問題

になる値とは思われなかった.

2) 底質中の重金属濃度

底質中の重金属の分析結果は Table3に示した.ζ

れらの総平均値は Znが最も高く 32.5ppm， 次いで Cr

が 7.lppm， Cu 5.5ppm， Co 5. Oppm， Pb 3. 9ppm， As 

3.8ppmおよび Ccl0.07ppmのj順で， T-Hgが最も低く

0.02ppmであった.

重金属濃度に月別の変化はほとんどみられなかった

が，採取地点による濃度の差異は観察された.すなわ

ち，採取地点別の濃度差についてト検定を行なったと乙

ろ， Fig. 3に総括して示したように， As以外の重金属
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はすべての採取地点、で有意の差がみられた (P<0.05).

すなわち，大井が最も高く，富津が最も低い値を示し

た.とのととは大井の沿岸付近が主に工業地帯であっ

て，それらの産業廃水が多量に湾内に流入するため，大

井の底質中の重金属濃度が他の地点よりも高い値を示し

たものと考える.

3. アサリ中の重金属濃度と底質中のそれとの比較

アサリ中の T-Hg濃度は底質中の約2.5倍と高い値を

示したが， Cdではアサリ， 底質ともほぼ同じレベルで

あった.一方， Coではアサリは底質の約 1/60，Pbで

は約1/20， Crでは約1/8， Cuでは約1/5， Asでは約

1/2.5さらに Znでは約 1/2であった.

次にアサリと底質中の各重金属の相関性について検討

したと ζ ろ，アサリ中の Znと底質中の Znの間には高

い正の相関々係 r=0.94(P<0.02)を認めたが， その

他の元素では相関々係を認めなかった (P<0.05).

前述のように， Zn以外の元素に相関性を認めなかっ

たζ とは，主にアサリの食性によるものと思われるが，

との点については，今後の調査研究にゆだねなければな

らない問題であると考える.つまり，底質中の重金属が

定着性のある食用貝に与える影響の有無の検討や，底質

iと堆積した有機物も摂取するパカ貝への影響，さらに，

海水中の重金属の調査など総合的に検討しなければなら

ない問題があり，乙れらの点について実態調査を重ねれ

ば，貝が生息する環境中の重金属と貝のそれとの関連性

がより明確に把揮できると思われる.なお，本調査をさ

らに意義深いものiとするためには，東京湾の西側に調査

地点を追加して，本調査を継続する必要があると考え

る.

要約

1977年 5月から 9月までの期聞に，東京湾沿岸の 5地

点、で採取したアサワ 23，底質25計48試料を対象にして，

とれらの試料中の Pb，Cr， Co， Zn， Cd， Cu， T-Hgお

よび Asを定量した.

1. アサリ中の重金属濃度 (ppm)は Zn20， As 1. 53 

Cu 1. 2， Cr O. 85， Pb O. 20， Co O. 08， Cd O. 06， T -Hg 

0.055であったが，とれらの値は，他の報告例と比較し

でも，また，食品衛生上の観点からみても，特に問題と

なる濃度と思われなかった.

2. アサリ中の重金属濃度を採取地点別にみると，大

井が最も高く， 特に Zn，Pbおよび Cdが高い値を示

した.

3. アサリ中の Pbと Cd，Cu， T-Hgとの間l乙ま

た Znと Cd，Cuの聞には， それぞれ正の相関々係が

認められた.

4. 底質中の重金属濃度は，大生|二が最も高く，富津が

最も低い値を示した.また， T-Hg， Cdを除く重金属濃

度はアサリ中のそれより高い値を示した.

5. アサリ中の Zn濃度と底質中の Zn濃度との閤に

は正の相関々係が認められた.
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魚介類中の微量元素に関する基礎的研究(第4報〉 ブリ体内の重金属およびヒ素分布

安田和男六勝木康隆ぺ上回 工*，直井家誇太*

Study on Amounts of Trace Elements in Marine Fishes (IV) 

Distribution of Heavy Metals and Arsenic in YeHowtail Tissue 

KAZUO Y ASUDA穴 YASUTAKAKATSUKI*， KOU UEDA* 

and YASUTA NAOI* 

Eight yellowtails with their body length of 82-91 cm caught at an offshore of Japan were investigated 

for their normal level of heavy metals such as Pb， Cd， Zn， Cu， Mn， Co， Cr， total and methyl mercury， 

and of arsenic concentrations in their organs. The specimens used for the analysis were muscle， liver， 

kidney， pyloric caecum， digestive organs， spleen， heart， ovary and gill‘ Concentrations of heavy metals 

and arsenic were measured by an atomic absorption spectrophotometry and a gas liquid chromatography. 

Results obtained are as follows: 1) Total and methyl mercury tended to be accumulated in muscle 

than in other viscera. Contents of Hg in four yellowtails were over the levels of the guideline (T-Hg 

0.4 ppm， Me-Hg 0.3 ppm) which were issued by the Ministry of Health and Welfare， Japan. Concentration 

of Hg found in caudal muscle was about 3096 greater than that of white muscle. 2) The highest con-

centration of Cd in liver was 1.1 ppm， but almost all of the specimens contained less than 0.1 ppm of Cd. 

3) The levels of heavy metals and arsenic (except Cd) in yellowtail caught at high seas are considered 

to be in a background level. 

緒言

前報1，2) では人間環境の影響を受けることの少ない外

洋性のカツオについて微量元素の含有量を調査し報告し

た.今回は微量元素の蓄積挙動に魚種差があるかどう

か，カツオと同様に外洋性で食性もほぼ同じ大型魚のブ

リについて部位別に調査し，体内分布を把握した.

実験の部

試料 ブリは1976年 2月から 3月にかけて鹿児島県お

よび長崎県沖で漁獲した体長 82-91cm(平・均体長87cm)

体重9.0-11.8kg (平均体重 10.4kg)のもの 8尾(推定

魚齢6年〉を用い， 1尾ずつ背白筋， 背血合筋， 尾白

筋，肝臓，腎臓，幽門垂，消化管(内容物は洗浄除去)，

牌臓，心臓，卵巣，鯨，血液，胃内容物に分けホモジナ

略す〉は還元気化後， フレームレス原子l投光法， メチル

水銀(以下 Me-Hgと略す)は ECD-GC法， As， Cd， 

Pb， Zn， Cu， Mn， Co， Crは原子吸光法により定量を

行なった.

結果および考察

分析結果を部位別，元素別にまとめ Table1 に示し

た.また，ブリとカツオの各臓器における元来含有量の

比較を Fig.1 ~C 図示した.

Hg T-Hgは背白筋で 0.43土0.09ppm， 背血合筋

0.40土O.07ppm， Me-Hgは背白筋で 0.35土0.09ppm

背血合筋 0.35土0.06ppmであり背筋肉部全体でみた場

合，分布に差はなかった.しかし，尾白筋では他の筋肉

部よりかなり高い値を示し， T-Hg 0.57土0.18ppm，

イズして実験に供した Me-HgO. 49土0.15ppmで背白筋にくらべ3096ほど高い

分析法前報と同様に処理し，総水銀(以下 T-Hgと 傾向が見られた.また，体長 82-91cmのサイズのもの

*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 
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n Me-Hg 

White muscle 8 0.35 

(0.22-0.43) 

Red muscle 8 O. 35 

(0.26-0.43) 

Caudal muscle 3 0.49 

(0.32-0.63) 

Liver 8 O. 12 

(0. 09-0. 12) 

Kidney 8 O. 12 

(0.06-0.23) 

Pyloric caecum 8 O. 12 

(0.08-0.18) 

Digestive organs 8 0.09 

(0.06-0.13) 

Spleen 8 O. 07 

(0. 06-0. 08) 

Heart 8 O. 18 

(0. 11-0. 26) 

Ovary 7 0.04 

(0.02-0.07) 

Gill 8 0.04 

(0.03-0.06) 

Blood 5 0.04 

(0.03-0.05) 

Stomach content 4 O. 02 

(0.01-0.02) 

では筋肉部における Hg含量に個体差はほとんど見られ

なかった.

8尾中 4尾は魚介類可食部の Hgの暫定的規制値 (T-

Hg 0.4ppm， Me-Hg O. 3ppm)を越えるものであった.

しかし，ブリは規制値適用除外の魚種とはされていな

排油器管の腎臓に T-Hg平均 0.26ppm であったほ

かは，いずれの臓器も T-Hg O. 20ppm以下， Me-Hg 

0.18ppm以下であった. Fig. 1からカツオと比較する

と含有レベ、Jレは若干高いが蓄積パターンに大差はなく，

乙れらの値は非人為汚染地域のブリのパックグラウンド

値と考えられる. T-Hg中に占める Me-Hgの割合は

背白筋81%，背血合筋88%でカツオのそれぞれ89%，92 

%~L くらべるとやや低い値であるが， T-Hgの80%以上

は Me-Hgの形で蓄積されている.また，腎臓では46%

で他の臓器の70-90%に比較して著しく低値であり，こ

の結果はカツオの場合と同じ傾向であった.

Table 1. Concentration of Arsenic and Heavy Metals 

T-Hg As Cd 

0.43 0.72 0.01 

(0.31-0.53) (0.66-0.85) (0.01-0.02) 

0.40 1.1 <0.01 

(0.30-0.48) (0.95-1. 3 ) (ND-0.01) 

0.57 0.47 ND  

(0. 36ー 0.72) (0.46-0.48) 

O. 15 1.4 1.1 

(0. 10-0.25) (0.70-2.9 ) (0.31-2.0 ) 

0.26 0.26 0.20 

(0.10-0.62) (0.22-0.32) (0.07-0.38) 

O. 13 1.8 O. 10 

(0.09-0.18) (1. 2 -2.3 ) (0.07ー o.13) 

O. 10 0.82 0.05 

(0.07ー O.16) (0.48-1.1) (0.03-0.08) 

0.08 0.09 0.05 

(0.06-0.11) (0.08-0.10) (0.02-0.09) 

0.20 0.33 0.02 

(0. 11-0.31) (0.24-0.40) (0.01-0.03) 

O. 05 1.7 0.02 

(0.03-0.09) (1. 1 -2.2 ) (0.01-0.03) 

0.06 O. 12 0.02 

(0.04-0.08) (0. 10ー o.14) (0.01-0.03) 

0.04 0.17 0.01 

(0.03-0.05) (0.14-0.20) (ND-O.01) 

0.03 0.89 0.02 

(0.02-0.03) (0.09-1.1 ) (0.01-0.03) 

Cd Cdは肝臓で最高2.0ppm，平均で1.1土0.75ppm

を示し，カツオ肝臓の平均値 13ppmに比較してかなり

低い備であるが，腎臓の 0.20土0.12ppmとともに他の

臓器にくらべると10倍ほど高い値である.魚介類中の内

臓に Cdが多く存在する ζ とは石崎ら%のの報告にも示

されている.

筋肉部における Cd含有量は非常に低値で部位による

差， 個体差は見られなかった. Fig. 1からわかるよう

に Cdの魚体内蓄積ノ々ターンはカツオと相似している

が，各部位とも含有レベルはカツオにくらべ背白筋で

1/4， 内臓で 1/11-1/28と著しく低い ζ とが観察され

fこ.

このように魚種により Cd蓄積量に差が生ずるのは，

食性はほぼ同じであるととから海域差も考えられ魚種特

異性があることも示唆している.しかし，乙の点につい

ては今後，調査を続け結論を出す必要がある.

Pb Pbは Fig.1を見るとプリはカツオと大差のな
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in Viscera and Muscle of Yellowtail 

Pb Zn Cu 

0.21 5.6 0.37 

(0. 13-0.30) ( 5.1-6.0) (0.33-0.50) 

0.21 7.4 5.0 

(0. 12-0~ 31) (6.3 -8.5 ) (4.2 -5.3 ) 

O. 16 5. 3 0.54 

(0.14-0.42) (5.1 -5.5 ) (0.50-0.60) 

0.08 38 16 

(0.04-0.11) (27 -49 ) (14 -21 ) 

0.11 38 0.88 

(0.05-0.16) (27 -52 ) (0.81-0.96) 

O. 14 28 1.3 

(0.09-0.17) (25 -29 ) (1.1 -1.5) 

O. 31 33 1.2 

(0.20-0.42) (24 -44 ) (1.1-1.2) 

O. 13 20 0.69 

(0.05-0.35) (12 -34 ) (0.52-0.89) 

O. 10 20 2.8 

(0.07ー O.12) (19 -22 ) (2.4 -3.2 ) 

O. 19 80 2.6 

(0.11-0.31) (67 -98 ) (1.2 -6.8 ) 

0.23 3. 3 0.45 

(0.12-0.43) (1.6 -6.2 ) (0.27-0.80) 

0.07 11 0.49 

(ND-0.13) (7.2 -14 ) (0.35-0.57) 

0.09 2.9 0.29 

(ND-0.26) (2.6 -3.1) (0.22-0.32) 

い値であった.胃内容物は低い値であるにもかかわらず

消化管でややブリに高い備が得られた.筋肉部では背白

筋，筋血合筋ともに O.21土0.06ppmで尾白筋のO.16土

O. 04ppm ~とくらべ若干高い値を示したが個体差はどの

部位にも見られなかった.臓器は平均でO.15土0.07ppm

であった.カツオでは筋肉部平均0.25ppm，臓器平均は

O. 16土0.05ppmでブりとほぼ向レベノレであった. この

結果から非人為汚染地域での今回の 82-91cmのプリで

は乙の程度の値がパックグラウンド値と思われる.

As， Zn， Cu， Mn Asは肝臓，幽門垂，卵巣で平均

1. 4-1. 8ppmの値が得られた. これらの臓器では個体

により 2-4倍の差が見られた.背白筋は 0.72土0.08

ppm，筋血合筋は1.1土0.14ppmであり個体差は見られ

なかった.甲殻類など5，のでは As含有量が 100ppmを

越える値が見られるが，一般に多くの魚類可食部におけ

るAsは 1ppm前後である 5-7)

Znは他の元素にくらべ組織中に多く分布している.

unit : ppm wet base 

乱I[n Co Cr 

O. 13 0.04 0.02 

(0. 12-0. 16) (0.02-0.05) (0.01-0.05) 

O. 32 0.03 0.01 

(0.29-0.35) (0.01-0.05) (0.01-0.02) 

0.09 0.03 0.01 

(0.08-0.11) (0.02-0.04) (0.01-0.02) 

0.80 O. 09 0.02 

(0.41-1.1 ) (0.05ー 0.11) (ND-0.03) 

0.20 0.03 N D  

(0.14-0.25) (0.20-0.05) 

0.39 0.06 0.01 

(0.26-0.47) (0.05-0.07) (0.01-0.02) 

0.37 0.06 0.02 

(0.22ー 0.53) (0.02-0. 11) (ND-0.06) 

0.08 0.03 ND  

(0. 04-0. 11) (0.01-0.05) 

0.21 0.05 0.01 

(0.18-0.24) (0.03-0.08) (ND-O.o1) 

0.79 O. 03 0.01 

(0.66-0.98) (0.02-0.04) (ND-O.01) 

0.42 0.07 O. 01 

(0.29-0.54) (0.04-0.10) (ND-O.01) 

。‘ 01 0.04 ND  

(ND-0.01) (0.01-0.06) 

0.33 0.04 ND  

(0.29ー O.36) (0.01-0.07) 

特に卵巣に最高 98ppm，平均で 80::t10.6ppmの高い値

が得られた.カツオでも卵巣は平均で 111土2.9ppmと

高い値であった.プリの臓器は 20-38ppmの平均した

値が見られた.背白筋は5.6土0.30ppm，背血合筋は7.4

::t0.89ppmで筋肉部は内臓にくらべ比較的低債であり

個体差はほとんど見られなかった.

Cuは肝臓に 16土2.8ppmと他の部位にくらべ高い値

で強い肝親和性が見られた.ついで背血合筋に 5.0土

0.44ppmと背白筋の約 14倍の高い値が得られた.乙れ

は血合筋が生理的には肝臓に似た機能を有する 8)ためと

思われる.カツオでも肝臓の 15土6.8ppm，背血合筋の

6. 1土0.69ppmはプリの Cu含有量と大差のない値を示

している.また，各部位における著しい個体差は見られ

なかった.

Mnは肝臓で 0.80土0.26ppmの高い値が得られ Cuと

同様，肝親和性を示した.卵巣および紙もカツオと同じ

く若干高い値が得られた.筋肉部では Cuの場合と同
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様，背血合筋の Mn含有量は背白筋にくらべ 2.5倍高い

値を示した.いずれの部位でも個体による差は見られな

かった.

一般的に，魚類における As，Zn， Cu， Mnの蓄積は

Cross9)， Tongら10)の報告にもあるように Hgなどとは

違い魚体重相関あるいは魚齢相関はないようであり，著

者ら 11)の分析したブリの若年魚であるイナダ，ワラサで

ov. ; ovary 

も同様の傾向であった.また，今回の 82-91cmのブリ

では個体差はあまり見られず，カツオの蓄積ノマターンと

の比較でも著しい差があるとは言えない乙とから， As， 

Zn， Cu， Mnのとれらの備は， Hg， Pbなどと同様，

非人為汚染地域のブリのパックグラウンド値と考えてよ

Co， Cr ブリ体内での Co，Crはカツオイ本内での結
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果同様，含有量の低い元素であった. Coはどの部位に

おいても 0.1ppmを越えるものは見られず，また， Cr 

含有量はすべての部位で平均 0.02ppm以下と非常に低

い傭が得られた.

まとめ

体長 82-91cm，体重 9.0-11.4kg (6年魚〉のブリ

8尾について重金属およびヒ素の体内蓄積分布調査を行

ない次の結果が得られた.

1) Hgは8尾のうち半数が規制値 (T-Hg 0.4ppm， 

Me-Hg 0.3ppm) を越える値を示した. 尾白筋の Hg

は背白筋にくらべ30%ほど高い傾向を示した.

2) Cdは最高の含有量を示した肝臓で 1ppm程度の

値が得られたが，カツオにくらべると背白筋で1/4，内

臓で1/11-1/28という著しい低値であった.

3) Pb， As， Zn， Cu， Mnの蓄積パターンおよび含

有レベルはカツオとくらべ大差が見られなかった Co，

Crは体内分布の非常に低い元素であった.

4) Cd以外の元素は非人為汚染地域のプリのパック

グラウンド値と考えてよい.
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魚介類への微量元素の蓄積挙動の研究(第 5報〉 甲殻類中の微量元素

11鳥村保洋*，田村行弘*，真木俊夫*

西 垣 進*，直井家寄太*

Studies on Behaviour of Accumulation of Trace Elements in Fish (V) 

Trace Elements in Crustacea 

Y ASUHIRO SHIMAMURA六YUKIHIROTAMURA汽 TOSHIOMAKI*， 

SUSUMU NISHIGAKI* and YASUTA NAOI* 

緒 品一日

近年生体における微量元素の相互作用についての研究

が進められている.ラットに対して少量投与したのち，

同種元素を致死量投与した場合の死亡率の低減1ル，ある

いは水銀に対するセレンのように他の元素投与による毒

性の緩和3-わなど，元素相瓦の作用について興味ある知

見が報告されている.

実際にわれわれが食物を摂取する場合には，同時に存

在する多種類の元素とともに接合的に生体にとり込まれ

ている.そ ζで食品中の元素含有量を総合的に調べ，こ

れら元素の毒物学的，栄養学的な評価をしていく必要が

ある.また魚介類における人為的な元素汚染の有無を知

るためには，その元素のパックグランドが明らかでない

と十分な評価ができない.乙のような観点にもとづき筆

者らは，魚介類中の微量元素の蓄積挙動を調べ，安全性

評価に役立てるため調査をお ζ なってきた.現在までに

海産魚や淡水魚についてセレン，水銀をはじめとして数

種の元素含有最の調査を実施し報告叱めした. 今回は甲

殻類の Se，Hg， As， Cd， Cu， Zn， Cr， Co， Mn含有量

測定結果について報告する.

材料および分析法

1. 試料

1977年秋から冬にかけて，東京都築地中央卸売市場に

入荷したものについて，なるべく別産地で体重差がかな

りあるものを選び，魚獲地が明確で加熱処理のしてない

生のものを採取した.試料はカニ類5種23検体，エピ類

8種50検体について分析をお乙なった.

カニ類は筋肉，内臓に分け，さらに筋肉についてはで

きるだけ身肉と脚肉に分け試料とした.またヱピ類は筋

肉と内臓に分け，一部小さなものについては殻を除いた

可食部を数匹分プールして分析に供した.

2. 分析法10-12)

セレン:過塩素酸，硝酸で分解し， 2・3-ジアミノナ

フタレンとのキレートによる蛍光光度法で分析した.

総水銀:ェタノーノレを分解促進剤とし，硫硝酸で分解

後，還元気化注入法によるフレームレス原子吸光法で分

析した.

ひ索:硝酸マグネシウムを加え，乾式灰化後，還元し

原子吸光法で分析した.

カドミウム，鉛，銅，亜鉛，クロム，コバルト，マン

ガン:乾式灰化後 DDTCキレートとし， MIBK抽出後

原子吸光法で測定した.

結果および考察

1. 各元素含有量の検討

エビ類およびカニ類における各元素の濃度をそれぞれ

表 1，表 2に示した.分析値はすべて wetbaseであら

わした.

1) 水銀

今回調査した甲殻類の筋肉中水銀レベノレは， Trー 0.2

ppmでほとんどが 0.1ppm以下と低かった.特に高濃

度蓄積があるため魚介類の水銀暫定基準から除外されて

いるベニズワイ(体重約 600g)にも，暫定基準を越え

るものはなかった.

常盤産のズワイは体重 2kgと北陸産， 新潟産の 150-

800 g にくらべ大きいにもかかわらず，水銀蓄積は1/5と

低く，地域差がみられた.同様に磐城産のケガニは，網

*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 



度濃京フ乙のビコニ表1.

体長
(cm) Mn Co Cr Zn Cu Pb Cd As Hg Se 体 重

(g) 

0.29 

0.39 

0.31 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

9.5 

10.6 

11.0 

2.9 

3.7 

4.0 

ND 

ND 

ND 

0.27 

Tr 

Tr 

10.6 

5.6 

4.4 

(16.6) 

0.22 

0.09 

0.07 

(0.07) 

0.06 

0.12 

0.13 

(1. 10) 

16.9* 

11.5"-'12 

10"-'11 

22.9* 

12.1* 

10.0* 

肉

肉

肉

臓

筋

1 筋

2 筋

(1，，-，2)内

余市

留蔚

北海道

北海道

ピコニーマア

0.30 

0.24 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

11.1 

10.1 

4.6 

3.6 

Tr 

ND 
r

D

 

T

N

 

7.8 

2.6 

(7.0) 

0.04 

0.03 

(0.09) 

0.13 

0.11 

(1.05) 

10"-'12 9.6* 

6.6* 

肉

肉

臓

1 筋

2 筋

(1"-'2)内

森北海道

(0.66) 

Tr 

(Tr) 

Tr 

(1. 50) 

8.0 

(12.9) 

2.4 

(29.5) 

ND 

(Tr) 

0.18 

(2.68 

3.2 

(9.0) 

0.06 

(0.08) 

0.10 

(0.93) 

10"-'12 8.3* 肉

臓

筋

内
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知

知ト0.81 
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r

D
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N
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Tr 

Tr 
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16.9 

21. 8 

16.3 

7.6 
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r
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N

N

 

r

D
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N
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0.3 

0.3 

0.3 

0.01 

Tr 

Tr 
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0.36 
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4.3* 
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t

i

o
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円
。
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令

描

M

∞i
H
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H
C
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1.21 
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1.52 
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Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 
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Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(0.53) 

12.3 
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13.1 
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(41.5) 

3.9 

10.7 

12.0 

8.3 

19.0 

(304) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(Tr) 

ND 
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0.33 

O. 19 

0.53 

(19.6) 

1.2 
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5.3 
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3.1 

(10.2) 

0.02 

O. 19 
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0.07 
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(0.05) 
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0.54 
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同∞A
F体長

〈個〉
体重
(g) 乱I{n

クルマエピ

(つづき〉

O. 15 

O. 12 

(1.54) 

(1. 15) 

Co 

Tr 

Tr 

(0.39) 

(1.68) 

Cr 

Tr 

Tr 

(0.59) 

(0.55) 

Zn 

16.8 

(30. 5) 

(79.8) 

Cu 

11.0 

13. 1 
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Pb 

Tr 

Tr 

(Tr) 

(0. 14) 

Cd 

0.37 

0.32 
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As 
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(42.8) 

(28.9) 

Hg 

0.09 
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Se 
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0.37 

2. 1 

5.5 
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1 筋肉

2 筋肉

(1， 2)内臓

原島

0.21 Tr Tr 16.6 6.0 Tr Tr 0.2 0.04 O. 19 13.3* 13.8* 筋肉京電沖

島

イ

0.21 

0.46 

0.45 

(1.39) 

Tr 

Tr 

Tr 

(0.39) 

Tr 

Tr 

T主

(1. 31) 

14.7 

21. 0 

19.4 

(19. 1) 

8.4 

16.7 

21.7 

(122) 

Tr 

0.26 

ND 

(Tr) 

Tr 

0.11 

0.05 

(6.20) 

0.3 

18.6 

17.6 

(21.8) 

0.03 

0.07 

0.05 

(0.03) 

0.25 

O. 12 

O. 12 

(4.07) 

13.6* 

21 

21.5 

13.6ネ

223 

226 

筋肉

1 筋肉

2 筋肉

(1， 2)内臓

広

ピコニセ

O. 16 

0.26 

(1. 41) 

ND 

Tr 

(0.45) 

0.26 

Tr 

(0.25) 

25.4 

22. 1 

(24.5) 

20.5 

9.2 

(120) 

Tr 

Tr 

(Tr) 

ND 

ND 

(10.9) 

24.4 

21.3 

(21. 6) 

O. 10 

0.03 

(0.04) 

O. 15 

0.26 

(5.45) 

22 

16 

258 

100 

1 筋肉♀

2 筋肉

(1， 2)内臓

港香

0.41 

0.36 

0.46 

0.37 

(0.83) 

0.20 

0.20 

0.26 

O. 16 

(0.22) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(0. 14) 

19.8 

15.3 

12.8 

13.2 

(16.5) 

19.2 

11. 7 

17.3 

11.5 

(283) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(Tr) 

O. 16 

O. 15 

O. 12 

O. 14 

(4.50) 

11. 6 

23.7 

9.4 

0.04 

0.05 

0.03 

0.03 

(0.03) 

O. 14 

O. 14 

0.17 

O. 12 

(1. 53) 

n
u
q
d
q
h
qム

2

1

1

1

 

d
告

1
i
o
O

四

hu

n

6

4

4

 

1 筋肉

2 筋肉

3 筋肉

4 筋肉

(1，，-，4)内臓

i崎長

(7. 1) 

タイショウエピ O. 26 

O. 26 

O. 13 

0.26 

(2.22) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(Tr) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(0.51) 

13.7 

12.9 

13.7 

14. 1 

(24.6) 

9.4 

4.7 

4. 1 

6.9 

(66.2) 

Tr 

Tr 

ND 

Tr 

(0.20) 

0.26 

Tr 

ND 

0.17 

(5.54) 

4.3 

4.3 

10.3 

4. 3 

(9.4) 

0.09 

0.04 

0.09 

0.07 

(0.11) 

0.32 

0.23 

0.23 

0.48 

(2.77) 

30 

26 

23 

23.5 

144 

101 

72 

68 

l 筋肉

2 筋肉

3 筋肉

4 筋肉

( 1 )内臓

崎長



(1. 10) (0.35) (0.53) (25.3) (48.3) (Tr) (9.01) (4.7) (0.06) 

(0.09) 

(0.06) 

(3.33) 

(3.36) 

(1. 69) 

(2)内臓

(3)内臓

(4)内臓

1. 13 

0.61 

1.66 

1. 21 

0.62 

(1.13) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

0.34 

(0.22) 

0.23 

0.17 

O. 15 

0.23 

0.40 

(0.30) 

24.5 

24.5 

26.3 

30.3 

27.5 

(16.6) 

14.8 

9.9 

11.0 

9.2 

10.2 

(14.1) 

ND 

Tr 

ND 

ND 

Tr 

(Tr) 

O. 14 

0.22 

0.14 

O. 13 

0.21 

(0.39) 

4.4 

4.4 

3.5 

2.4 

1.9 

(2.4) 

0.02 

0.01 

0.02 

0.01 

0.01 

(0.01) 

O. 15 

0.21 

0.33 

0.26 

0.32 

(0.44) 

17.5 

14 

13 

12 

11 

61 

35.2* 

27.8* 

21.8平

16.3* 

l 筋肉

2 筋肉

3 筋肉

4 筋肉

5 筋肉

(1 '"'-'5)内臓

生麦神奈川コヤジ

単位:pp出， wet base， *:平均値， ( ):内臓

調
度濃素一元のーーカ表 2.

うnfMn Co Cr Zn Cu Pb Cd As Se 
甲
長甲

〉
×
四

幅

(

背
甲

重体

重苦

き自

有

嵩

詰

l
r
Z叫∞

Hg 

ベニズワイ

(0:訂ず

0.23 

0.27 

(0.39) 

(0.31) 

Tr 

Tr 

(0. 16) 

(0. 19) 

19.5 

22.8 

( 7.2) 

(13.5) 

5.8 

8. 1 

(28.1) 

(112) 

Tr 

Tr 

(Tr) 

(Tr) 

13.5 0.18 

18.3 0.28 

(10.4) (6.65) 

(13. 8) (15. 2 ) 

0.09 

O. 14 

(0.07) 

(0.08) 

0.36 

0.33 

(2.43) 

(2.21) 

13x 12 

13x 12 

(g) 

621 

600 

1 脚筋肉

2 脚筋肉

(1)内臓

(2)内臓

地

浜名

産名ロ
ロロ

O. 13 

O. 18 

0.20 

0.21 

γ

&

T

ム

T

T

 

23.7 

37.8 

2.7 

8.7 

ND 

ND 

O. 19 

0.23 

6.8 

12. 1 

( 5.0) 

(14.4) 

0.03 

0.03 

(0.02) 

(0.04) 

0.30 

0.45 

(1.28) 

(2.00) 

19x 17 

14x12 

2055 

800 

l 蹄筋肉

2 脚筋肉

(1)内臓

(2)内臓

盤常イワズ

(0.63) 

~t 0.28 

0.11 

0.35 

(0.54) 

(0.51) 

(0.39) 

(0. 26) 

0.32 

0.23 

0.22 

(0.51) 

(0.49) 

(0.51) 

(0.06) 

Tr 

Tr 

Tr 

(0. 13) 

(0.23) 

(Tr) 

(11.9) 

24.6 

25.6 

34.3 

(11.8) 

(12.5) 

(15.0) 

(21.4) 

4.4 

5.0 

5.4 

( 6.3) 

( 7.2) 

(15.1) 

(Tr) 

Tr 

ND 

ND 

(Tr) 

(Tr) 

(Tr) 

(1. 48) 

13.4 0.56 

15.1 0.60 

16.2 0.46 

( 1.9) (11.7 ) 

(2.7) (8.64) 

( 2.6) (16.3 ) 

0.11 

O. 10 

0.17 

(0.07) 

(0.08) 

(0.07) 

0.37 

0.90 

0.42 

(1.37) 

(1. 61) 

(1.43) 

13x 13 

12x12 

11x11 

780 

580 

500 

1 蹄筋肉合

2 蹄筋肉合

3 脚筋肉合

(1)内 臓

(2)内臓

(3)内臓

韓

同
∞
日

0.27 

O. 14 

0.22 

0.25 

Tr 

0.23 

明ム

V
ム

T
A

T

T

T

 

30.0 

19.0 

15.6 

4.2 

2.3 

1.5 

ND 

Tr 

0.38 

0.10 

0.09 

0.12 

22.0 

20.6 

20. 1 

0.09 

0.06 

0.07 

0.87 

0.51 

0.73 

14x13 

8X8 

8x8 

638 

194 

164 

脚筋肉色

脚筋肉合

脚筋肉合

1

2

3

 

潟新



同∞。
Mn Co Cr Zn Cu Pb Cd As Hg Se 

甲
長甲

〉
×
偲

幅
〈

背
甲

重体

(g) 
地産名ロ

ロロ

(1.88) 

(0.60) 

(0.35) 

(0.58) 

(Tr) 

(0.31) 

(21. 9) 

( 9.3) 

(45.9) 

(62.0) 

(Tr) 

(0.17) 

(0.93) 

(0.31) 

(15.2) 

(28.2) 

(0. 19) 

(0. 16) 

(4.83) 

(4.79) 

臓

臓

潟(1 )内

(2， 3)内

新ズワイ

〈つづき〉

krNMN
・河内、.叫
3
0
な
。
ミ
足
、
・

H
U
h
-
h
&
・N
u
-
R
W
M
∞l
r
H
C
吋∞

0.20 

0.30 

(0.80) 

(0.96) 

O. 18 

O. 18 

(0.29) 

(0.37) 

0.17 

Tr 

(Tr) 

(Tr) 

37.5 

35.7 

(34.0) 

(24.5) 

8.0 

5.7 

(18. 6) 

(13.8) 

Tr 

0.31 

(Tr) 

(Tr) 

0.09 

0.01 

(4.93) 

(3.99) 

1.6 

1.9 

( 7.6) 

( 5.7) 

0.02 

0.02 

(0. 03) 

(0.03) 

0.23 

0.29 

(2.31) 

(1. 50) 

10x 11 

8 x10 

647 

351 

1 脚筋肉3
2 脚筋肉合

(1)内臓

(2)内 臓

誠磐一一ガケ

0.38 

O. 29 

(0. 70) 

(0.81) 

0.24 

O. 18 

(0.38) 

(0.36) 

Tr 

Tr 

(0.26) 

(0.11) 

36.9 

26.4 

(26.2) 

(14.3) 

6.2 

4.9 

(23.6) 

(15.5) 

0.24 

0.36 

(Tr) 

(Tr) 

0.09 

0.09 

(5. 35) 

(2.82) 

15.9 

11. 7 

( 5.5) 

( 5.9) 

0.09 

0.08 

(0.08) 

(0.06) 

0.28 

0.23 

(2.39) 

(1. 57) 

9 x 9 

8 x 9 

380 

289 

1 腕筋肉~

2 脚筋肉合

( 1 )内臓

(2)内臓

走網

1.35 

O. 53 

1. 02 

(2.84) 

(2.60) 

0.38 

0.24 

0.32 

(0.36) 

(0. 33) 

Tr 

Tr 

Tr 

(0.11) 

(0. 07) 

43. 1 

37.5 

28.2 

(55.2) 

(50.4) 

7.7 

17.4 

9.6 

(22. 1) 

(46.5) 

ND 
Tr 

0.32 

(0. 12) 

(Tr) 

1.71 

1. 22 

0.88 

(3.90) 

(6.39) 

4.8 

8.2 

8. 1 

( 3.4) 

( 5. 6) 

0.03 

0.04 

0.05 

(0.02) 

(0. 03) 

(0.02) 

1. 05 

1. 28 

1. 17 

(2.67) 

(2.27) 

17x 8 

13x 7 

12x 6 

232 

126 

83 

1 身筋肉♀

2 身筋肉♀

3 身筋肉合

( 1 ) 内 臓

(2)内臓

(3)内臓

港香
、、、ザガ

0.95 

0.41 

0.55 

0.62 

0.63 

(1. 22) 

(0.77) 

Tr 

Tr 

0.26 

0.21 

Tr 

(0.49) 

(0.16) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(0.11) 

(0.07) 

39.9 

30.2 

35. 1 

38.7 

32.4 

(56.3) 

(18.4) 

12.1 

7.4 

5. 9 

11. 3 

15.5 

(69.5) 

(25.9) 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

Tr 

(Tr) 

(Tr) 

8.6 1. 11 

2.9 0.32 

4.9 0.27 

4.1 0.38 

8.2 0.93 

( 4. 5) (14. 6 ) 

(2.4) (3.39) 

0.03 

0.08 

0.08 

0.07 

0.05 

(0.05) 

(0.03) 

1. 12 

0.29 

0.91 

0.40 

1. 13 

(2.29) 

(0.70) 

15x 8 

14x 7 

14x 7 

14x 7 

14x 7 

167 

162 

151 

130 

117 

l 身筋肉♀

2 身筋肉3
3 身筋肉合

4 身筋肉合

5 身筋肉♀

(1， 5)内臓♀

(2"-'4)内臓合

夷隅葉千

o. 18 

0.08 

O. 12 

0.22 

2.1 x 1. 8 

1.8 x 1. 5 

2.5* 鉄脚筋肉

全体

ーーガワサ

3.40 0.23 Tr 16.3 19.6 Tr 0.28 O. 1 

0.38 

(1. 88) 

単位:ppm， wet base， 

O. 19 

(Tr) 

O. 14 

(0.17) 

33. 1 

(12.2) 

15. 1 

(25.7) 

Tr 

(Tr) 

0.20 

(1.22) 

22.9 

( 5. 7) 

0.02 

(0. 39) 

O. 18 

(1. 00) 

21 x21 4380 蜘筋肉♀

内臓

) :内臓

湾

* :平均値， ( 

模本宮イバラガニモドキ
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走産よりも体重が 1-2倍大きいにもかかわらず，水銀

濃度は筋肉，内臓ともに磐城麗の方が低く約 1/4であっ

た.また台湾産クノレマエピは長崎，広島，沖縄，オース

トラリア四産地のものにくらべ，相対的に水銀蓄積量が

多く，さらにひ素，カドミウム，銅にも同様の傾向がみ

られ，地域差がみとめられた.

大部分のエビ，カニ類では，水銀蓄積と体重の増加と

に相関はみられなかった.しかしアマエピの場合は相関

が認められるが，例数の少ないととおよび水銀蓄積量が

低いため断定はむずかしい.

2) セレン

筋肉中セレン濃度はエピで 0.24土 0.11ppm， カニで

0.63土0.36ppmとカニの方が高かった. またエビ， カ

ニともに数値にl幅がみられたが，体重増加lとともなう上

昇や地域差もみられず，各種類別では表 3に示したよう

に定常値を示した.先の調査でマグロペ一般沿岸魚13)，

淡水魚のにセレン蓄積の差がみられたが，このように種

類によって定常備に差があるのは，セレンは必須元素で

あるため魚介類の種類によって生理的要求量が異なるた

めと思われる.

3) ひ素

一般に甲殻類ではlOppmから 170ppmと高いととが

知られている 14，15)が，今回の調査では著しく高いものは

なく，ほとんどが 10ppm以下であった.また種類によ

ってかなりの幅があり，淡水産のものはやや低い傾向が

あり，さらにイセエピでは一部に 20ppmを越えるもの

もあり，他の甲殻類よりも高い傾向がみられた.

磐城産のケガニは，網走産よりも体重が 1-2倍大き

いにもかかわらず，筋肉中ひ素濃度は磐城産の方が低く

約1/10であった.またクノレマエピにも地域差がみられ，

台湾産の方が高い傾向がみられた.このようなケガニ，

クノレマエビの地域差は水銀にもみられ，環境濃度の影響

が考えられる.

体重増加lとともなうひ素の蓄積はすべてのエピ，カニ

類に認められなかった.

4) カドミウム

筋肉ではエビ ND-1.3ppm， カニ Tr-1.7ppm，内

臓ではエピ O.39-19. 6ppm，カニ O.31-16. 3ppmとか

なり幅がみられた.内臓のカドミウム濃度はかなり高か

ったが，甲殻類では内臓，特に肝臓で高く，石i崎ら 16)は

ケガニで 13.0ppmを報告している.

なお余市産アマエピのカドミウム量(0.18， O. 27ppm) 

は石崎ら 16)の報告した富山，石川1，福井地方のアマエピ

のカドミウム量 (0.025-0.045ppm)と比較すると著し

く高い値であった.乙の理由は生息海域の相異が原閣と

表 3. エピ，カニ類の種類別セレン濃度の平均値と

標準偏差

平均±標準偏差

イ セエビ O. 15:¥:0.05 

タイショウエビ 0.31土0.09

ク Jレマエビ 0.24土0.05

アマエ ビ 0.11士0.03

テ ナ ガ エ ピ 0.32土O.10 

シ ヤ コ 0.25土0.08

ガ ザ 、、、 0.92土O.37 

ケガニ，ズワイ 0.44土0.22

も推定されるが，同じ北海道でも留蔚，森産アマエピから

はカドミウムがほとんど検出されなかったことも考え合

わせ原因の解明について今後検討を進める必要がある.

5) 鉛

エビ，カニともに筋肉，内臓を含めて鉛の濃度は ND

-0. 33ppmと低く，特に地域差， 種類による差，大き

さとの相関などはみられなかった.

6) 銅

内臓ではかなり高く，イセエビ，クルマエピ，テナガ

エビの一部には 200ppmを越す銅が検出された.しかし

甲殻類では，鍋はヘモシアニンとして血液中に存在して

おり，さらに必須元素であるところから，乙のレベルは

甲殻類の必要量と考えられ定常値とおもわれる.

7) 亜鉛

筋肉中亜鉛濃度はエビで 10ppm，カニで 20ppm前後

と一般沿岸魚川や淡水魚9)よりも高く， エビでマグロ

類17)と同程度であり，カニではさらに高かった.しかし

亜鉛は必須元素である乙とから生理的要求量と判断され

る.

8) マンガン，コバルト，クロム

筋肉中マンガンは lppmを越えたものは少なく，また

コバルト，クロムも筋肉，内臓ともに低かった.

2. カニの身肉および脚肉における各元素の比較

ケガニ，ズワイの一部について身肉と脚肉とに分け，

各元素の含有量を表4に示した.

カドミウムを除く各元素含有量は身肉と脚肉との間に

いちじるしい差はみられなかった.カドミウムの含有量

は身肉が脚肉にくらべ数倍高い値を示した.内臓中のカ

ドミウム量は筋肉にくらべ高いが，試料調製の時に内臓

の附着を充分注意して操作しているのでこの影響は考え

られず，またセレン，銅などには乙のような差がみられ

ないととから，カドミウムでは身内と脚肉中の含有量に

明らかな差があるものと推定される.
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身肉

左鉄部前節筋肉

右鉄脚前節筋肉

左右鉄脚長節筋肉
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まとめ

1. 筋肉，内臓ともに水銀濃度は低く，ほとんどが

0.1ppm以下であった.

2. 筋肉中セレン濃度はエピ，カニともに|幅がみられ

たが各種類別にみると定常値であった.

3. ズワイの水銀， ケカーニの水銀， ひ素， クノレマエど

の水銀，ひ索，カドミウム，銅にそれぞれ地域差がみら

れた.

4. すべてのエピ，カニ類で今回調査した元素に体重

との相関はみられなかった.

5. 水銀を除く各元素の内臓における蓄積量は筋肉よ

り高い傾向がみられた.

6. カニの身内と脚肉中のカドミウム含有量をくらべ

ると，身肉l乙著しく多く特徴的な傾向であった.
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ジブチ)(，，1こド口キシト)(..エン (BHT)酸化成績体 3，5-3'，5' -tetra回t-ButyIstil bene-4回4'.

Quinoneの合成とその突然変異誘起性

堀井昭三六山岸達典汽松本昌雄汽村上 ー*

Synthesis of 3，5-3'，5'回tetra-t，回ButyIstiIbene-4，4仁Quinonefrom Butylated 

盟ydroxytoluene(BHT) and its Mutagenicity 

SHOZO HORII*， T A TSUNORI Y AMAGISHI*， MASAO MA  TSUMOTO* 

and HAJIME MURAKAMI* 

緒 写司

3， 5-di-t-butyl-4・hydroxytoluene(BHT)は油脂，魚

介加工品などの食品や，ポリオレフィン，ゴムなどの工業

製品に酸化防止剤として広範囲に利用されている.食品

やポリオレフィンに添加されたBHTは酸化されて，いく

つかの酸化成績体を生成するが，なかでも， 3，5開3'，5ヘte-

tra十 butylstilbene-4，4'-quinone (以下 SQと略す〉は

その代表的なものである1，2) BHT自身の毒性や分析法

などについては，多数報告されているが，その酸化成績

体や代謝物3-5)についての報告例は極めて少ない. しか

も， SQの報告例は製法6-9)や性質問 に限られており，

SQの生物への影響や突然変異誘起性などに関する研究

報告例はみあたらない.そ乙で著者らは Cookらめの方

法により SQを合成して， 同定， 確認したよ， Ames 

ら11)の方法により，その突然変異誘起性について検討し

fこ.

材料および方法

1. 使用菌株 Salmonella typhimuriUln T A幽98お

よび TA-lOOの 2種類を用いた. なお， 乙れらの菌株

のR因子および deeprough の確認は， アンピシリン

(武田薬品納〉抵抗性とクリスタノレバイオレットの感受

性で観察した.

2. 培地 Bacto咽NutrientBrothは Difco製のもの

を使用した.また，最少グノレコースアガー培地とソフト

アガーは矢作12)の方法に従って調製した.

3. S-9 Mix 局方大豆油に溶解したポリ塩化ビフェ

ニーノレ (PCBKC 500，鐘ケ淵化学側〉を SD系雄性成

熟ラット (200~250g) に体重 1kg あたり 500mg の割

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

合で投与した.投与後 5日自にこれらのラットを殺し，

肝臓を摘出した.次いで，肝臓は 150mM境化カリウム

(KCl)溶液でかん流，洗浄後約 3倍量の KCl溶液を加

え均質ー化した.これを 9000xg，10分間遠心分離して得

られた上清を S-9分画とし， Amesら11)の方法lとより，

S-9 Mixを調製した.

4. 突然変異誘起性試験方法 Amesら山の方法に準

拠した.すなわち，被検物質ジメチノレスルホキシド (D

MSO，和光純薬吸収スペクトノレ用〉溶液 O.lmlおよび

S-9 Mix O. 5mlと使用菌株の前培養液 O.lmlをそれぞ

れ混合し， 370 20分間培養し，これに 45
0 ~ζ保温したソ

フトアガー 2mlを加えよく混合し， 最少グノレコースア

ガー培地に軍属し， 370 48時間培養して後帰コロニーを

計数した.

結果および考察

1. SQの合成 Cookらめの方法に準拠した.すなわ

ち，水酸化カリウム32gとフェリシアン化カリウム 150

gを 300mlの水にとかしたものと， BHT 20gを 200

mlのベンゼンにとかしたものとを，それぞれ 1，000ml

容の三顎フラスコに入れ， 600 24時間，撹持しながら S

Qを合成した(収量 12.2g). BHTから SQへの反

応機構について考察すると， BHTはまずラジカノレ因子

により， ラジカ Jレを生じ， ラジカノレ間でニ量化が行なわ

れ，さらに酸化されて SQを生成したものと思われる.合

成した SQはエタノーノレより再結晶し融点を測定(310
0

)

し，さらに IR，Massスペクトノレを測定した (Fig.1，

2).すなわち， IRスペクトノレは Bohnら10)と同一の吸

収を示し， Massスペクトノレは構造上から推測されるパ

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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パターンを示した.以上の結果より合成品は SQと同定

した.

2. Mutαgenesis test結果は Table1に示した.

なお，強力な発がん物質でかつ強い突然変異誘起性を示

す benezo(a)pyrene(B(a)P和光純薬 5μg/plate)に

S-9 Mixを加えたものと，加えないものおよび2-(2-フ

リノレ)-3-(5-ニトロー2-フリノレ〉アクリノレ酸アミド (AFz

上野製薬， 0.05μg/plate)を陽性対照として用いた.

TA-98および TA-I00を用いた今回の実験では， SQ 

およびBHTの突然変異誘起性はそれぞれ， 250μg/plate， 

10地 /plateの濃度において認められなかった.

微生物による突然変異誘起性試験には S.typhiJnuri圃

UJn を使用する Ames らの方法の他に大腸菌， 枯草菌

などを使用する方法があるが， なかでも Amesらの方

法は哨乳類の薬物代謝活性の系が組込まれているため，

信頼性が高く，かつ多数の化学物質の突然変異原性を知
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Table 1. Mutagenesis Test done by the Use of S. tY.ρhimurium TA-98 and TA-lOO 8trains 

S Q BHT AFz B(a)P 

Oμg 0.5μg 5μg 50μg 250μg 10μg 0.05μg 5μg 

TA-98 8-9 51 56 59 67 77 56 660 

8-9 37 24 33 26 15 20 289 20 

TA-100 8-9 十 293 427 373 267 387 413 1493 

8-9 347 413 413 347 380 280 1680 400 

Note: Figures in the table indicate the average number of the colonies appearing on triplicate plates. 

- indicates the test was not done. 

るための第一次スクリーニング法として，現在のとこ

ろ，最も妥当な方法であろう.

8Qは4つの t-butyl基を有しているが， t-butyl基

はパJレキーなため，隣接の位置が立体障害により不活性

となることから，生体内で代謝された場合， t-butyl基

が直接，酸化や抱合されるか， 8Qが還元されて， 1， 2-

bis-(3， 5-di-t-butyl-hydroxyphenyl) ethane に変化する

ととなどが予測されるが，たとえ 8Qが変化したとして

も，今回の実験濃度から突然変異誘起性は認められなか

った.

なお， BHT以外の酸化防止剤，フ、、チノレヒドロキシア

ニソーノレ (BHA)やプロトカテキュ酸エチノレなどの酸化

成績体の存在も知られていることから，今後はそれらの

物質の突然変異原性について検討したい.

要約

BHTの酸化成績体 8Qを Cook らの方法lとより合

成し，確認，同定の後， Amesらの方法で，S. tY.ρhi・

murium TA・98，TA・100による 1nutagenesistestを

実施したととろ， 250μg/plateの濃度において突然変異

誘起性を示す成績は得られなかった.
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食品中のゲリチルリチン駿の分析法

冠 政光汽西島基弘汽観 公子*

l有里光男*，木村康夫六直井家寄太*

Studies on Analysis of Glycyrrhizinic Acid in Foods 

MASAMITSU KANMURI*， MOTOHIRO NISHIJIMA六KIMIKOKAN汽

MITSUO NAKAZATO穴 YASUOKIMURA* and YASUTA NAOI* 

An analytical method was developed for the quantitative determination of glycyrrhizinic acid in foods. 

The procedure mainly consists of 6 steps ; 1) extraction with 35ぢ NH40H，2) clean up by polyamide 

column chromatography， 3) hydrolysis with 13% H2S04 at temperature of boiling water， 4) extraction 

with hot chloroform， 5) methylation with diazomethane， and 6) gas chromatographic determination of the 

resultant glycyrrhetinic acid methyl ester. To determine the recovery rate， a small amount of glycyrrhizinic 

acid was intentionally incorporated into orange juice， soy sauce， soy bean paste (Miso)， and pickles， and 

detection was made by the procedure. Consequently， it was found that 82-101% of glycyrrhizinic acid 

added into these foods was recovered by the procedure. When a total of 65 field samples， consisting of 

8 orange juice， 8 soy sauce， 8 soy bean paste， and 41 pickles， was tested for the presence of glycyrrhizinic 

acid in the products， it was found that 24 (375ぢ)of them had been containing 13-172ppm of glycyrrhi-

zinic acid. 

まえがき

グリチJレリチン酸ナトリウムは，人工甘味料として醤

油および昧n自に添加が許可されているが，他面グリチノレ

リチン酸は甘草抽出物の主成分である乙とから，天然添

加物として広範聞の食品に使用される可能性がある.と

くに近年，サッカリンが毒性的に疑義が持たれるにいた

り，グリチJレリチン酸の使用頗度がますます高まる可能

性があると考えられる.しかし Connらわはグリチノレリ

チン酸の中毒例としてアノレドステロン症候様症状を報告

しており，また，カナダ保健福祉省2)は， 初老の人およ

び心臓，血管病または腎臓病患者に副作用を生じさせる

可能性があると指摘している.乙れらのことから，天然

抽出物としても無制限に食品に添加する ζ とは問題があ

り，将来，わが国におけるグリチノレリチン酸の使用実態

調査をお乙なう必要性が生ずることも考えられる.すで

に食品中に含まれるグリチノレリチン酸の分析法は，加水

分解生成物のグリチルレチン酸をトリメチノレシリノレ化

後，ガスクロマトグラフィーにより定量する方法が報告

されているがり九 その適用範囲は炭酸飲料に限られて

おり，他の食品とくに固形食品については回収率が悪

く，かつ，妨害物の影響を受けやすい等の難点を有して

いる.

そ乙で著者らは，使用頻度の高いと思われる醤油，味

噌および漬物類を中心にガスクロマトグラフィーによる

試験法を検討した結果，グリチノレリチン酸を加水分解し

て得たグリチノレレチン酸をジアゾメタン・エーテノレ溶液

でメチノレ化後，ガスクロマトグラフィーに付す方法によ

り良好な結果を得たので報告する.

実験方法

1. 試料，試薬および装置

1)試料

試料は，グリチJレリチン酸の使用が予想される市販食

*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主u，Tokyo， 160 Japan 
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品として，清涼飲料水 (8種類)，味噌 (8種類)，醤油

(8穂類)，漬物 (41種類〉を用いた.

2) 試薬

i)グリチノレリチン酸標準溶液 グリチノレリチン酸

(東京化成社製〉を氷酢酸により 2回再結晶を繰り返し

て精製した標準品 100mgを少量のアンモニアおよび蒸

留水で溶解して 100mlとし，その 20mlをとり，蒸留

水を加え 100mlとした.本液 1mlはグリチノレリチン酸

0.2mgを含有する.

ii)ジアゾメタン・エーテノレ諮液 Nーメチノレ-N-ニ

トロソーP-トノレエンスノレフォンアミド(東京化成社製〉

をエーテノレに溶かし， 25%水酸化カリウム・メタノーノレ

溶液を加え蒸留して調製した.

温〉カラムクロマトグラフィー用ポリアミド ポリア

ミド (Woelm，ICN Pharmaceutcals社製〉を水，メタ

ノールおよび 1N水酸化ナトリウムでよく洗浄し，さら

に水で洗浄したものを用いた.なお，再生して使用する

場合も同様の操作を行ない使用した.

iv)内部標準溶液 デヒドロコーノレ酸(東京化成社製〉

100mgをクロロホノレムに搭かし， ジアゾメタン・エー

テノレ格液を加えて室温に30分間放置し，デヒドロコーノレ

酸をメチノレ化した後，溶媒を留去，残留物にクロロホノレ

ムを加え 100mlとした.

v)ろ紙東洋鴻紙 No5C

他の試薬は，すべて和光純薬社製特級を用いた.

3) 装置

ガスクロマトグラフィー 島津製作所 GCるA 型 (FI

D) 

ミキサー Ultra♂urrax TP18・10 (IKA Weark社

製〉

2. 試験溶液の調製

1) 液 体試料試料 25gを 200mlのビーカーに秤取

し，水 75mlおよびメタノーノレ 30mlを加え，よく撹持

した後，希塩酸を用いて pH2.0 に調製したものをクリ

ーンアッフ。用試料とした.

2) 闘体試料 固形試料および半流動状の試料にあっ

ては，その50gをメスシリンダーに秤取し， 3%アンモ

ニア水を加えて全最を 200ml とした.その全量をホモ

ジナイズした後，毎分 3，000回転で10分間遠心分離を行

ない，上澄液 100mlを正確に分取した.ζ の上澄被に

メタノーノレ 30mlを加え， 希塩酸を用いて pHを 2.0

に調製したものをクリーンアップ用試料とした.なお，

pHを 2.0 ~C調製した際，枕澱や浮遊物が生じた場合は

必要に応じて遠心分離し，上澄液をクリーンアップ用試

料とした.

3. カラムクロマトゲラフィー

あらかじめポリアミド 3gを水に懸濁し，湿式法で充

填した内径1.5cm，長さ 30cmのカラムに， クリーン

アップ用試料を負荷した.乙のカラムを40%メタノーノレ

溶液 50mlおよび水 100mlにより洗浄した後， 196ア

ンモニア水 70mlにより溶出させた.

4. 加水分解

カラム溶出液を希硫酸で中和し， 25労硫酸 80mlを加

えた後，還流冷却管を付し，沸騰水浴上で 1時間加水分

解を行なった.室温まで放冷した後クロロホルム 100ml

を加え， 750
の水浴上で再度 15分間還流を行ない， 冷

後，500mlの分液ロートに移して， クロロホノレム層を分

取し，水層はさらに 50mlのクロロホノレムで抽出した.

この抽出依を合せ， 無水硫酸ナトリウムで一昼夜脱水

後，ろ紙ろ過を行い，ろ液を約 2mlまで減圧濃縮して

メチノレ化用の試料溶液とした.

5. メチル化

メチノレ化用試料溶液にジアゾメタン・エーテノレ溶液を

加え，室温で15分間放置し， メチノレ化を行ない，誠庄下

で溶媒を留去し，残留物に内部標準溶液 1mlを加え，よ

く溶解したものを，ガスクロマトグラフィー用試験裕液

としfこ.

6. ガスクロマトグラフィー

カラムは内径 3mm，長さ 1mのガラスカラムを使用

し，充填剤はガスクロームQ(60，，-，80mesh)に 2960V・

17をコーテイングしたものを用いた.測定条件は試料注

入口温度および検出器温度310
0
，カラム温度295

0
，キャ

リアガス窒素 80mljminで行ない，試料は 5μ1註入し

fこ.

7. 検量線

グリチノレリチン酸標準溶液 2， 4， 6および 8mlを

とり，蒸留水を加え 50mlとし，さらに2596硫酸 50ml

を加えて 1時間加水分解を行ない，以後の操作は試料と

同様に処理して検量線を作成した.検量線は O.4mgか

ら1.6mgの範囲で直線性を示した.

実験結果および考察

グリチJレリチン酸はトリテJレペノイド骨格を有するグ

リチノレレチン酸と 2分子のクツレクロン酸よりなる配糖体

であり，特異的な甘味を有し，甘味度は庶糖の約 200倍

と言われている.そこで微かに甘味を感ずる 10ppmか

ら非常に甘いと感ずる 400ppmの範閣で食品に使用され

ている事を想定し試験法を検討した.

1. 食品中からの抽出

グリチノレリチン酸が酸性配糖体であるととに着目し

て，固形食品から抽出する場合 1%アンモニア水を用い
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Fig. 1. Effect of pH on Ion Exchange of 

Glycyrrhizinic Acid by Column Chro-

matography 

A : Glycyrrhizinic Acid 

B : Glycyrrhizinic Acid + NaCl (2g) 

て抽出した.抽出波はさらに，メタノーjレ30mlを加え

pHを酸性にして爽雑物を除去する乙とにより，良好な

抽出率が得られると共に以後のカラムクロマトグラフィ

ーの操作を容易にするととが出来た.

2. 力ラムク口マトゲラフィー

イオン交換樹脂であるポリアミドカラムによる試料溶

液のクリーンアップについては，試料溶液の pHおよび

メタノーノレ含量， カラム洗浄溶液のメタノーノレ含量およ

び溶離液である 1%アンモニア水の量の最適条件を検討・

した.

1) 試料抽出液の pH

グリチルリチン酸を pH1.0から pH12.0 に調整し

た各溶液(塩酸ーアンモニア水〉に溶かし， ポリアミド

カラムに負荷した後， 1%アンモニア水により溶出させ

たときの回収率，すなわち各 pHにおけるポリアミドカ

ラムへのイオン交換率を検討した結果は Fig.1 ~C:::示し

た通りであった.試料溶液にグリチノレリチン酸のみを溶

解した場合は pH1.0，，-，6.0まではほぼ 10096回収され

たが， pH 7.0では96%と回収率が低下し， pH 11. 0以

上ではほとんど回収されなかった.また，食品によって

は塩化ナトリウムの影響を考慮する必要があるため，塩

化ナトリウム 2gを添加した場合の回収率も検討した.

pH1. 0，，-，2.5ではほぼ 100%であったが， pH 3.0では

9596， pH5.0では18%と回収率が低下した.pH 3.0付

近よりイオン交換率が低下しはじめた ζ とにより塩化ナ

トリウムはグリチルリチン酸のイオン交換に対して大き

な影響を与えることが判明した.これらのことから試料

195 

10 

(
京
)

r 
:50 
0 
ω 
出

o 20 40 60 80 (体)
MeOH Concentration in Test Solution 

Fig. 2. Effect of 1¥在eOHConcentration on Ion 

Exchange of Glycyrrhizinic Acid by 

Column Chromatography 

A : Glycyrrhizinic Acid 

B : Glycyrrhizinic Acid + NaCl (2g) 

抽出液の pHは 2.0付近と定めた.

2) 試料抽出液のメタノー)1-含量

あらかじめ pHを2.0に調整した 0"-'90%メタノーJレ

溶液にグリチノレリチン酸を法解し，カラムクロマトグラ

フィーを行なった場合の回収率は Fig.2に示した通り

であった.メタノーノレ含量 0"-'3096の各濃度では，グリ

チノレリチン酸はいずれもほぼ 100%回収されたが， 40% 

以上ではメタノール濃度の上昇と共に回収率は低下し

て， 80%では全く回収されなかった.また塩化ナトリウ

ムを添加した場合，メタノール濃度 0"-'30%ではほぼ

10096回収され， グリチJレリチン酸のポリアミドへの吸

着に対し影響を及ぼさなかったが， 40%以上においては

塩化ナトリウム無添加に比べわず、かに低下する傾向を示

した.とれらのととから試料抽出液のメタノール濃度は

爽雑物を除去できる必要量も考慮し， 25%付近とした.

3) カラム洗浄液のメタノー)1.-含量

グリチノレリチン酸をポリアミドカラムに吸着させたの

ち， メタノーノレ濃度を1096"-'90%まで変化させた各洗浄

溶液 50mlをカラムに流したときの回収率は Fig.3 ~ζ 

示した通りであり， 10%"-'40%メタノーJレ溶液ではグリ

チノレリチン酸がほぼ 10096回収されたが， 50%では 90

%， 60%では83%と低下し， 80%になると全く回収され

なかった.このことにより，カラム洗浄液は4096メタノ

ーノレ溶液を用いることにした.

4) 力ラム溶離液量

ポリアミドに吸着させたグリチノレリチン酸を 1%アン

モニア水を用いて溶離したときの溶出率は Fig.4に示

した通りであり，60ml以上ではほぼ 100%の回収率が
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Fig. 4. 
ぼ加水分解率が最高に達し， 5時間処理しても安定であ

るため加水分解時間は 1時間とした.なお加水分解後，

抽出残濯を再度加水分解した場合， 2回目以後はグリチ

ルレチン酸が検出されないことから一度の操作で加水分

解は完了しているものと考える.次に加水分解率に与え

る妨害物の影響について検討を行なった.その結果グノレ

クロン酸，グルコースおよび塩化ナトリウムは分解率に

特に影響を与えなかったが，エタノーノレ， メタノールな

どのアノレコーJレ類は， グリチJレレチン酸の生成率を低下

させ，副生成物と思われるピークを多く生じ，分解率lζ

大きな影響を与えるととが判明した.そ乙でポリアミド

カラムクロマトグラフィーにおける洗浄操作は十分に行

ないアルコーJレ類を除去しておく必要がある.また加水

分解により生成したグリチノレレチン酸はクロロホJレムに

より抽出するが，室温で振とう抽出する方法と比較し

て， 700
の水浴上で加熱還流して抽出する方法は10%程

得られた乙とから，溶離波の量は70mlとした.

3. 加水分解

グリチノレリチン酸は硫酸を加え沸騰水浴上で加温する

ことにより加水分解されグリチjレレチン酸を生成する.

そとで乙の硫酸濃度が加水分解率に与える影響について

検討したととろ Fig.5に示した通りであった.硫酸濃

度が 196より高濃度になるに従い加水分解率は上昇し，

10.......15%で最高値に達した.しかし1596以上になると加

水分解率は低下する傾向を示し，硫酸濃度2096以上では

ガスクロマトグラムにグリチノレリチン酸の分解物と思わ

れるピークが認められた.乙れらのととから以後の実験

は， 2596硫酸を 80ml加えグリチノレリチン酸の加水分解

に用いる硫酸濃度が1396付近となるようにした.また加

水分解i時間については Fig.6に示した通り， 30分でほ
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ークの分離度について検討したところ， 2% SE・30は

保持時間が長く実用上使用できなかった. また， 296 

OV・17および 2%OV-1を比較した場合， いずれも再

現性の良い，良好なガスクロマトグラムが得られたが分

離の点で 2%OV-17がわずかに優れている乙とから，

以後の実験には 2%OV・17を用いる ζ とにした.

6. 添加回収実験

オレンジジュース，醤油，味噌および漬物類にグリチ

ノレリチン酸 1mgおよび 2mgを添加し， 試験溶液の調

製の項に従い操作し，本法を用いて回収率を求めた.そ

の結果は Table1に示した通り，いずれも 82'""-'101% 

と良好な回収率が得られた.なお，福神漬にグリチノレリ

チン酸 1mgを添加したときのクロマトグラムは Fig.

8 Iζ示した通りであり，妨害ピークがほとんど見られな

い良好なクロマトグラムが得られた.また他の試料につ

いてもほぼ同様なクロマトグラムが得られた.

7. 市販品の実態調査

本法を用いてグリチルリチン酸の使用が予想される市

販品10種， 65検体について使用実態調査を行なった.そ

の結果は Table2 !と示した通りであり， ジュース類8

検体からはいずれからも検出されず，味噌は 8検体中 1

検体から検出され，漬物は，生萎，キューリ，ラッキョ

ウ，シパ漬，たくあん，福神漬など41検体中21検体から

検出された. 定量値は最高 172ppm最低 13ppmであ

り，検出値に大きな差が見られた.検体の中にほとんど

甘味を感じない低濃度のものは甘味の主剤としてだけで

はなく砂糖やサッカリンの副剤的なかたちで使用されて

いることも考えられる.

2-0 

(r此n)

Effect of Reaction Time on Formation 

of Glycyrrhizinic Acid Methyl Ester 
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度の抽出率の上昇が見られ，抽出操作も 1回でほぼ全量

のグリチノレレチン酸を回収するととが可能であった.な

お検量線用グリチノレリチン酸標準液も同様の加水分解操

作を行なうととにより，操作中のグリチlレレチン酸の損

失を相殺する乙とにした.

4. ゲリチJt..レチン富貴のメチル化

グリチJレレチン酸は，エーテノレには難溶なため少量の

クロロホルムで溶解させた後，ジアゾメタン・エーテJレ

溶液を加えメチノレ化した.メチJレ化率は Fig.7!乙示し

た通りであり，室温で10分間放置することにより，ほぼ

完了している乙とから若干の余裕をとってメチル化時間

は15分とした.

5. ガスクロマトゲラ7ィー

カラムの充填剤としては， 2必 OV・17， 2% OV・1

および 296SE・30を用いカラム温度 210
0
の条件でピ
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Table 2. Content of Glycyrrhizinic Acid in Food 

Sample No. of Sample Amount of Glycyrrhizinic Acid (ppm) 

Juice 8 ND， ND， ND， ND， ND， N D， N D， ND  

Soy Sauce 

h在iso

Picldes 

8 ND， ND， ND， ND， ND， ND， 33， 41 

8 ND， ND， ND， ND， ND， ND， ND， ~ 

Ginger 

Cucumber 

Scallion 

Shibazuke 

Takuanzuke 

Ful王ujinzuke

Other 

5 ND， ND， ND， ND， ~ 

7 ND， 20， 36， 48， 49， 60， 172 

3 ND， ND， ND  

2 ND， 31 

8 ND， ND， 13， 17， 24， 39， 58， 114 

5 N D， 29， 33， 115， 148 

11 ND， ND， ND， ND， ND， ND， ND， ND， 20， 46， 68 

o 10 20 (m土n)

Retention Time 

Fig. 8. Gas Chromatogram of Glycyrrhizinic 

Acid and Sample 

A : Sample (Fukujinzuke) 

B : Sample十 GlycyrrhizinicAcid 

C : Glycyrrhizinic Acid 

結論

B 

C 

食品中のグリチJレリチン酸の分析法をガスクロマトグ

ラフィーによる方法で検討した.食品中から 1%アンモ

ニア水により抽出し， メタノーノレを加え， pHを酸性に

し，ポリアミドカラムに流し込み40%メタノール溶液お

よび水でクリーンアッフ。を行なった.ポリアミドカラム

から溶離したグリチノレリチン酸は硫酸で加水分解を行な

いグリチルレチン酸とした後，ジアゾメタンによりメチ

ノレ化して，ガスクロマトグラフィーに付し定量を行なっ

た.

本法を用いてグリチルリチン酸を分析することにより

妨害物の少ない良好なガスクロマトグラムが得られた.

またジュース，醤油，味噌および漬物類の添加回収実験

では 92"-'101%の回収率を得た.

以上の結果，本法は食品中のグリチJレリチン酸の分析

法として卜分に適用できると思われる.

(本研究の要旨は日本食品衛生学会第31回学術講演会

1976年 5月において発表した.) 
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食品中のサ'"カリンの試験法について

中里光男穴西島基弘*，短 政光汽観 公子*

有賀孝成*，石川ふさ子*，藤沼賢司*，直井家寄太*

Studies on Analysis of Saccharin in Foods 
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まえがき

現在，サッカリンの定量法としては衛生試験法1)なら

びに厚生省環境衛生局食品化学課通達による食品中の添

加物分析法2)に採用されている方法，すなわちジアゾメ

タンによりメチル化後，ガスクロマトグラフィー(GC)

で定最する方法が一般的に使用されている.

われわれも本法にしたがって種々の食品を対象に試験

を行なっているが，清涼飲料水，ソースおよび醤油等に

応用したと乙ろ，定性試験ではサッカリンが痕跡程度で

あると思われる試料でも，定量試験を行なった場合は予

想以上に高い定量値を示し，使用基準を上回るという矛

盾に遭遇した.そ乙で乙れらについて種々検討したと乙

ろ，本法によると妨害物質に影響される乙とが判明した

ので，その同定ならびに対策について報告する.

実験方法

1. 試薬

1) サッカリン標準溶液 0-安患香酸スノレフイミド

〈和光純薬特級〉をクロロホノレムに溶かし 1mg/mlにな

るように調製した.

2) pーオキシ安息香酸エステJレ(メチJレ， エチノレ，

プロピJレ，イソプロピル，プチJレ，イソプチノレ，東京化

成〉標準溶液 p-オキシ安息香酸エステノレ (PHBA-エ

ステノレ〉の各々をクロロホJレムに溶かし 1mg/mlにな

るように調製した.

3) 内部標準溶液 アントラセンをクロロホlレムに溶

かし 0.1mg/mlになるように調製した.

4) ジアゾメタン・エーテJレ溶液 50mlの共栓試験管

にニトロソメチjレ尿素 19を入れ，エーテJレを 20，...，_.30ml

入れたのち， 20%水酸化ナトリウム溶液を少量ずつ加え

て，気泡の止むまで反応させ，深黄色のジアゾメタンー

エーテノレ溶液を得た.得られたエーテJレ溶液は固形水酸

化ナトリウムで脱水した.

その他試薬はすべて特級品を用いた.

2. 装置

ガスクロマトグラフ:島津 GC・5A

ガスクロマトグラフ質量分析計:島津 LKB-9000

3. 試験操作

1) 試験溶液の調製 衛生試験法に準じて行なった.

すなわち試料 20gを透析補助液 20ml とともに透析チ

ュープにつめ，あらかじめ水200mlを入れた内容 300ml

のメスシリンダーの中につるし， 24時間透析を行なっ

た.透析終了後，透析外被の一定量をとり， 10%硫酸 5

mlを加え，塩化ナトリウムで飽和させ，酢酸エチJレ50

mlずつで 3田抽出を行なった.脱水後，溶媒を減圧下

で留去した.残留物にジアゾメタン・エーテル溶液を加

え， 30分間放置したのち，エーテjレを減圧下で留去し

た.残留物に内部標準溶液 5mlを加えて GC用の試験

溶液とした.

2) ガスクロマトゲラフィー

測定条件

① カラム:5% OV・17(Chromosorb W AW心 M

CS 60........80mesh) 2m X 3mm，カラム温度 2000，注入口

温度:2400，検出器温度:2400，キャリアガス:チッ素

60ml/min 

② カラム:5% SE-30 (Gaschrom Q 60，...，_.80mesh) 

2mx3mm，カラム温度:1800 

*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 
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5% OV・17カラムを用いた場合， PHBA-ブチJレが

N-メチjレサッカリンの妨害となるととが確認されたが

(Fig. 2， Fig. 3)， 5 % OV-17を含め衛生試験法に収

載されている 5%SE・30および 5%DEGS について

も PHBAーエステノレおよびそのメチjレ化体が妨害となる

ことが予想される.そこで 3穂の充てん剤についてメチ

ルサッカリン， PHBA-エステノレおよびそれらのメチル

化体について GCを行なった.

それぞれの標準溶液 1mlについてジアゾメタン・エ

他の条件は①と同じ

@ カラム:5必DEGS(Gaschrom Q 60，，-，80mesh) 

1mX3mm，カラム温度:1800 

他の条件は①と同じ

3) ガスクロマトーマススペク卜}~法

測定条件

カラム :5労 SE幽30(Gaschrom Q 60，，-，80mesh) 

2mx3mm，カラム温度:1800
，注入口温度:2000， セ

パレーター温度:2300
，イオン源温度:2900，イオン化

電圧:20eV (TIC) 70eV (MS)， トラップ電流:60μA， 

キャリアガス:ヘリウム 30ml/min

結果および考察

1. 妨害物の同定

定性的に微量のサッカリンを確認したソースについ

て， OV-17カラムを用いたGCによって定量試験を行な

ったととろ，使用基準を上回る定量値が得られた.また清

涼飲料水についても，同様の現象が認められるものがあ

った.とれらの矛盾点を調査するために， SE・30を用い

た GCを行なったととろ，妨害物とサッカリンとの分離

が可能であった.そとで SE-30を用いて GC-MSによ

り，妨害物質を検討したととろ， PHBA-フ、、チノレと同様

なマススペクトノレが得られた.そとでとれらの矛盾点を

生じたソース，醤油および清涼飲料水について， PHBA-

エステノレの試験を行なったととろ， いずれからもPHB

A-ブチノレが確認された.

2. PHBA-ブチ}~の妨害原因

N-メチJレサッカリンの妨害ピークはジアゾメタンで

メチJレ化しているにもかかわらずρ伎の水酸基がメチノレ

化されていない PHBA-プチノレであるととから，その残

存率を検討した.すなわち PHBAープチノレ標準溶液 0.5

mlを取り， ジアゾメタン・エーテノレ溶液 5mlを加え

て， 30~180分放置したのち，溶媒を減圧下で留去した.

残留物lζ内部標準溶液5mlを加えて溶解したものを GC

用試料とした.

結果は Fig.1 ~C示した. 30分では PHBA-ブチノレが

約60%残存しており， 180分でも約15%がメチJレ化され

ないで残存している乙とが判明した.したがって通常サ

ッカリンをメチJレ化するに要する反応時間の30分程度で

は PHBA-ブチルとそのメチル化体であるアニス酸プチ

ノレがほぼ 6:4の割合で存在するととから， メチノレ化操

作を行なっても PHBAープチノレが妨害ピークとなること

が判明した.なおジアゾメタン溶液のジアゾメタン濃度

が希薄な場合は PHBA-フゃチノレのメチノレ化率が低くなる

傾向がみられた.

3. 力ラム条件による妨害物の検討
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Relative Retention Time by Gas Chromatography Table 1. 
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アニス酸イソプチノレの相対保持時間が接近しており，

DEGSの場合はN-メチルサッカリンと PHBA-イソプ

ロピノレの値が接近している乙とが判明した.そとでジア

ゾメタン法によってメチノレ化してサッカリンの定量を行

なう場合には， PHBA-エステノレを含有しているかどう

かをあらかじめ確認する必要がある.

4. 溶媒分離による PHBA-エステルの除去

PHBA-エステJレの共存する試料については， 次の操

作lとより PHBA-エステJレを除去する方法が有効である

ととが判った.すなわち透析波の一定量をとり， 10%硫

酸 5mlを加え， 塩化ナトリウムで飽和させ，酢酸エチ

ノレ 50mlずつで 3由抽出を行なった.酢酸エチJレ層を水

洗後， 1%炭酸水素ナトリウム溶液 20mlずつで 2回抽

出したのち， 10%硫酸 10mlを加えて酸性とし，塩化ナ

トリウムで飽和させ，酢酸エチJレ50mlずつで 3回抽出

した.脱水後，溶媒を減圧下で留去し，残留物についてメ

チノレ化の操作を行ない， GCを行なったととろ， PHBA目

エステJレが完全に除去できた.そこであらかじめサッカ

リンを含有していないζ とを確認したソース，醤油およ

び清涼飲料水にサッカリンナトリウムおよび PHBA四プ

チノレをそれぞれ 100ppmとなるように添加し，上記試験

法にしたがい回収試験を行なったととろ，クロマトグラ

ム上に特に妨害ピークは見られず，回収率は95%以上と

良好な結果が得られた.

まとめ

衛生試験法および厚生省環境衛生局食品化学課通達に

よる食品中の添加物試験法に準じてサッカリンの定量試

3 2 
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Gas Chromatogram、ofPHBA-butyl and 
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Fig. 3. 

ーテノレ溶液 5mlを加えて30分メチノレ化し，減圧下で溶

媒を留去し， 残留物に内部標準溶液 5mlを加えて GC

用試料とした.

結果を Table1に示した.表中の数値はアントラセ

ンに対する相対保持時間である.

OV-17の場合， いずれの温度でも PHBA-プチノレが

N司メチjレサッカリンに対して妨害となる ζ とが判明し

た.SE・30の場合では N-メチノレサッカリンと PHBA-

プロピノレおよび PHBA-イソブチルのメチル化体である
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験を行なう際，カラムに OV-17を用いた場合，合成保

存料である PHBA-プチルが妨害となる ζ とが判明し

た.SE・30を用いた場合， PHBA四フ。ロピJレおよびアニ

ス酸イソープチJレが妨害となる ζと， また DEGSを用い

た場合は PHBA-イソプロピJレが妨害となるととが確認

された;そとで PHBA-エステJレの添加が予想される場

合は少くとも 2種の充てん荊を併用するか， あるいは

PHBA-ヱステルの溶媒分離による除去操作を試験法に

加える乙とが必要と恩われる.

文献

1) 日本薬学会:衛生化学， 21， 119， 1975 

2)厚生省環境衛生局食品化学課:食品中の添加物分析

法，第 1集，昭和51年2月
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食品添加物中の多核芳香族炭化水素く第4報〉

活性炭およびカーボンブラック中のベンゾ(a)ピレンの分析

中嶋 巌汽広門雅子汽宇佐美博幸*，講入 茂汽遠藤英英中

Polynuclear Aromatic Hydroca:rbon in Food Additives (IV) 

Analysis of Benzo(a)pyrene in Active Carbon and Carbon Black 

IWAO NAKAJIMA*， MASAKO HIROKADOヘHIROYUKIUSAMI*， 

SHIGERU MIZOIRI* and FUSAYOSHI ENDO* 

緒言

前報ではクエン酸1)，流動ノマラフィンおよびクン液2)，

カラメ Jレ3)中のベンゾ(a)ピレン (BaP)について報告

したが，今回はひき続き活性炭およびカーボンブラック

中の BaPについて検討した.

活性炭は食品工業，化学工業など極めて広汎な分野で

脱臭，脱色などの目的でろ過剤，清澄剤として使用され

ているの. また，カーボンブラックはゴム製品，プラス

チック，印刷インキ，化粧品などの着色剤として使用さ

れているが，過去にチョコレート，色つけ菓子，ガムド

ロップなどの着色に使用されていたこともあるめ.

多核芳香族炭化水素は有機物質が高温燃焼または熱分

解する際に生成される乙とが知られているい). 活性炭

は炭化水素原料(植物質，石炭質など〉を 400-700。で

炭化し， 600-10000
で賦活してつくられる4).また，カ

{ボンブラックも炭化水素原料(重油など〉を高温燃焼

(1000-20000
) してつくられる5)• したがって，両者と

もその製法上 BaPが生成されると考えられる.そこで

都食品監視諜の先行調査との関連で収去された活性炭

(食品添加物用) 8種および市販カーボンブラック 4種

中の BaPの分析を行なった.

実験の部

試薬 BaP標準溶液:ベンゾ(a)ピレン 10mgを正

確に秤り， n-ヘキサンに溶かして 1，000mlとした.ζ

の溶液を原液として適宜希釈して用いた.

抽出に用いた試薬は特級品を蒸留して用いた.その他

の試薬はすべて特級品を用いた.

装置 目立製633型高速液体クロマトグラフィー，日

立製 MPF-4型けい光分光光度計(ミクロフローセJレ付

属装置付〉

分析試料活性炭:都食品監視課より昭和51年11月一

52年 2月にかけて当所に送付された活性炭 3社8製品を

用いた.カ{ポンブラック:チャンネJレプラック 3種，

ブァーネスブラック l種.

実験操作

1. 抽出 試料 25gをとり， ソックスレー抽出器を

用いて約30時間拍出した.抽出溶媒は，活性炭について

は水， メチノレアルコ{ノレ， エチノレアルコーノレ， n目ヘキ

サン，ベンゼン，キシレン， ジクロノレメタン， クロロホ

Jレムを，また，カーボンブラックについてはメタノー

ノレ， n-ヘキサン， ベンゼン， ジクロ Jレメタンをそれぞ

れ 500ml用いた. つぎに，各抽出液をエパポレーター

で濃縮乾屈し， n-ヘキサンを 1-2ml加えて溶解した.

ζ の液について高速液体クロマトグラフィーを行なっ

た.なお，水抽出液は n-ヘキサン 100mlを加えて10分

間振とうし， 乙れを 3回くり返し， n田ヘキサン抽出液

を合わせた後同様の操作を行なった.

2. 高速液体クロマトゲラフィーによる悶定および

定量 高速液体クロマトグラフィーにけい光分光光度計

を接続して測定した.測定条件..カラム LichrosorbRP-

18 (4mmゆx15cm)， 移動相 アセトニトリル・水 (75

: 25)，流速 2ml/min，圧力 110kg/cm2，励起波長

385nm，けい光波長 406nm.また， 同定は BaP標準

物質と同じ保持時間に出現するピークについて，そのピ

ークの高さが最高になったときに移動相の流れを止め，

ζ の状態でけい光分光光度計を作動させ，けい光および

*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
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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けい光スペクト jレ図1.カーボンブラックの BaPピークと BaP標準物質の励起，

表1.カーポンプラックのジクロルメタン抽出物中の

BaP 

BaP 

0.85 

0.67 

O. 18 

O. 15 
F L. E x. 3 8 5 n m 

Em.4 06 ntn 

励起スベクトノレを測定し，BaP標準物質のそれと比較

して行なった.そのスペクトノレ図を図 1に示した.

結果

活性炭およびカ{ボンブラックからの BaPの分析の

際，前報3)のカラメノレの分析の場合と同様 BaPの測定

を妨害するけい光物質(408-428nm)が認められたが，

高速液体クロマトグラフィーでその物質と BaPを分離

するととができたので，BaPの測定には全く影響はな

かった.なお，検量線は 0.05-5ng の範囲で直線性を

示した.

活性炭8種中からの BaPの分析結果は各抽出波とも

BaPは検出されず，検出限界の O.lppb以下であった.

また，活性炭 25gに BaP1，OOOngを含む溶液 150ml

を加え，一夜放置後ろ過し，ろ液にけい光が認められな

い乙とを確かめ，活性炭に BαPが完全に吸着されたと

とを確認したのち，各溶液を用いて回収実験を行なった

ところ，どの溶媒でも BaPは全く回収されなかった.

一方，カーボンブラック 4種中からの BaPについては，

メタノールおよび n-ヘキサンでは BaPは検出されなか
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図 2. カーボンブラックのジクロノレメタン抽出物の

高速液体クロマトグラム
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ったが，ベンゼンおよびジクロノレメタンで BaPが検出

された.ジクロ Jレメタンで抽出した結果を表 1~C ， その

高速液体クロマトグラムを図 2~C示した.しかし，ジク

ロJレメタンを用いて活性炭と向様に回収実験を行なった

ところ，BaPはほとんど回収されなかった.

考察

BaP測定法として高速液体クロマトグラフィ一一けい

光分光光度計を用いると分離，同定および定量操作が同

時に行なえる.また，検出感度も O.1ppbと高いので，

BaP分析には極めて有効である.

活性炭およびカーボンブラックは炭化水素原料を高温

燃焼してつくられるので，その製法上 BaPが生成され

ると考えられるが，今回われわれが行なった分析結果か

ら，活性炭については，活性炭に BaPが含まれていた

としても，通常の使用条件ではその強い吸着性によって

BaPが溶出するととはないと思われる. したがって，

活性炭中の BaPについては食品衛生上全く問題がない

と言える.一方，カーボンブラックについては，ジクロ

ノレメタン抽出液から BaPがO.15-0. 85ppb検出された

が，添加回収実験ではほとんど BaPは回収されなかっ

た.ζ の乙とから，実際カーボンブラック中の BaP含

量は検出された濃度よりも大分高いと考えられる.以上，

今回検討した活性炭およびカーボンブラック中の BaP

は溶媒抽出法ではほとんど抽出することができない乙と

が判った.とれら吸着性の強い物質中の BaPを抽出す

る方法について今後さらに検討する予定である.
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金品添加物用ポリアルコー}[.，の規格 7。日ピレンゲリコー)[."ゲリセリンの定量について

宇佐美博幸汽広門雅子汽中嶋 巌汽溝入 茂 汽 遠 藤 英 美 *

Standards of Polyols for Food Additives 

Assay of Propylene Glycol and Glycerin 

HIROYUKI USAMI*， MASAf三oHIROKADO*， IWAO NAKAJIMA*， 

SHIGERU MIZOIRI* and FUSAYOSHI ENDO* 

緒 言

プロピレングリコーノレおよびグリセリンは食品添加物

の溶剤その他の目的で広く用いられている.しかしプロ

ピレングリコール(以下PGと略す〉は食品添加物公定

書中に定量法が設けられておらず，またグリセリンの現

行法は過ヨウ素酸酸化滴定法によって行なわれているが

放置時聞に 1時間要するため定量法を簡便化する目的で

乙れらの分析法について検討を行なった. PG，グリセ

リンの定量法には1)ガスクロ法， 2)過ヨウ素酸酸化滴

定法， 3)赤外吸収スペクトノレ法， 4)屈折率測定等がある

が， 1)，3)は食品中の分析には適しているが添加物の公定

法として適当と思われない.そ ζで著者らは添加物公定

書でポリアルコーノレ類に用いられる過ヨウ素酸酸化滴定

法を検討した. FCC法は PGの定量に過ヨウ素酸酸化

滴定法を用い，過剰の亜ヒ酸を加えてヨウ素溶液で滴定

しているが亜ヒ酸は毒性が強く添加物公定書の規定波と

しては好ましくないため Pattersonらの方法を応用し，

チオ硫酸ナトリウムを用いる方法を検討した. さらに

PGおよびグリセリンについて FCC法および現行法と

の比較を行ないあわせて収去品について実態調査を行な

ったので報告する.

実験の部

試料 プロピレングリコーノレ 都食品監視課収去品20

種，標準品として試薬特級品〈関東化学製) 1種

グリセリン:都監視課収去品 5種，標準品として試薬特

級品(和光純薬製) 1 種，標準品に水を加えて約84%~ζ

調製したもの l種

試薬特に乙とわりのないかぎり試薬特級品，食品添

加物公定書および衛生試験法に記載されている試薬，試

*東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

被，容量分析用標準溶液を用いた.

試験方法

L ブロピレンゲリコール A. 設定した試験法本

品 19を精密にfipり水に捺かして 250mlとし，その 10

mlずつをヨウ素びんにとり， それぞれに過ヨウ素酸ナ

トリウム試液 5mlを加え，さらに硫酸 (1→2)2mlを

加えてよく振り混ぜ15，20， 30， 40分間放置する.これ

にヨウ化カリウム 2.5gを加えてよく振り混ぜた後冷暗

所に 5分間放置し，遊離したヨウ素を 0.1Nチオ硫酸ナ

トリウムで滴定する.別に同様の方法で空試験を行な

う.

0.1Nチオ硫酸ナトリウム溶液 1ml=3.805mg CaHs02 

B. FCC法本品約 0.3gを精密に秤ってメスフラス

コにとり水を加えて 100mlとする.その lOmlをとり，

0.1M過ヨウ素酸 5mlを加えてよく振り混ぜ， 15分間

放置したのち飽和炭酸ナトリウム 10ml，0.1N llliヒ酸

ナトリウム溶液 15mlおよびヨウ化カリウム試液 (1→

20) 1mlを加えてよく振り混ぜついで炭酸水素ナトリウ

ムを数グラムが溶けずに残るように加える. これを 10

mlのミクロビュレットを用いて， 0.1Nョウ索熔液で

液が淡黄色になるまで滴定する.別に同様の方法で空試

験を行なう.

0.1Nヨウ議溶液 1ml=3.805mgCaHs02 

II. ゲリセリン C.設定した試験法本品 19を精

密に秤り水に溶かして 100mlとし，その 20mlをとり

過ヨウ素酸ナトリウム試液 50mlを加えてよく振り混ぜ

た後一定時間吋放置した.これにプロピレングリコーノレ

溶液 (1→2)2mlを加え10分間放置した後，フェノーノレ

レッド試液 3滴を指示薬として液が持続する紅色を呈す

160 東京都新宿匿百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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Table 1. Assay of Standard P.G. at Each るまで 0.1N水酸化ナトリウム溶液で、滴定した.別に同

様の方法で空試験を行なった.Reaction Time 

Time Determinant of 

(Min) Standard P.G. 

15 98.8 96.7 99.0 

20 99.2 98.9 98.4 

30 99.4 99.3 100.4 

40 99.5 100.2 100.3 

Test Methd 99.8 

F.C.C. Method 100.2 

P.G. : Standard 

玄土 δ%

98.2 1. 04 

98.8 0.33 

99.7 0.497 

100.0 0.356 

0.1N水酸化ナトリウム溶液 1ml= 9. 21mg C3Hs03 

結果および検討

L プロピレンゲリ 3ール PGは酸化されてホノレム

アルデヒドとアセトアノレデヒドとなるが， ζの際生ずる

ヨウ素酸と過量の過ヨウ素酸にヨウ化カリウムを作用さ

せて遊離するヨウ素をチオ硫酸ナトリウムで滴定し空試

験から差し引き合量を求めた.この際*2の放置時間が測

定値に大きな影響があると考えられた.放置時間15，20，

Table 2. Assay of P.G. by Two Methods 

Determinant of Standard P.G. n 玄土 d% c.v.% 

100.。100.3 100.2 99.4 99.5 6 99.9 0.372 0.372 

99.8 99.8 100.2 100.4 100.1 6 100.1 0.219 0.219 

Table 3. Assay of Test Sample P.G. CH3 

NO. F.C.C. Method Test Method 

玄土 d% 玄土 d%

l 99.6 0.659 99.8 0.05 

2 100.3 0.475 97.9 0.55 

3 87.8 0.05 87.9 0.05 

4 98.6 0.45 99.1 0.235 

5 97.5 0.287 97.6 0.377 

6 96.7 0.05 96.9 0.309 

7 99.4 0.648 99.4 0.216 

8 99.7 O. 163 98.5 0.047 

9 99.1 O. 125 99.2 0.25 

10 95.6 0.432 97.0 0.374 

11 100.0 O. 141 100.0 0.525 

12 99.7 0.586 99. 1 0.05 

13 99.9 0.339 99.7 1. 21 

14 97.2 0.205 97.4 1.4 

15 99.9 0.896 97.4 1. 03 

16 100.0 0.262 100.1 0.262 

17 90.4 O. 189 90.6 0.283 

18 100.3 0.49 100.1 0.665 

19 97.5 0.652 94.8 1. 685 

20 99. 1 O. 125 96.9 0.216 

文:Means of 3-5 Assay 

Test Sample : Commercial Sample 

CHOH十104-→CHaCHO十HCHO十10a-十1-120・・・キ2

CHzOH 

104-十51-十4H2S04→412十4H20十4S0i-

10a-十51田十3HzSOr→312十3H20十3S04
2叩

30，40分の結果は Table1のとおりであり放置時間は40

分で十分であった.以上の結果より放置時間40分で行な

った標準品の測定値は Table2のとおりであり FCC法

による定量値とあまり差がなかった.収去品についての

設定した試験法および FCC法を用いた実測舶は Table

3のとおりであるが設定した試験法の方がややバラツキ

があるように感じられた. FCC法の含量規定に適合す

るもの16検体 (8096)適合しないもの 4検体 (2051ので

あった.

II. ゲリセリン グリセリンは過ヨウ素酸によって酸

化をうけてギ酸を生ずるのでこのギ酸によりグリセリン

を測定した.公定書法の放置時間の規定は 1時間である

Table 4. Effect of Reaction Time on Assay 

of Standard Glycerin 

Time JSFA Method Test Method 

Min. 文土 d% 玄土 d%

5 97.7 0.637 98.5 0.382 

10 98.0 0.585 98.3 0.24 

20 98.4 0.39 98.3 0.265 

30 98.5 0.389 98.5 0.093 

60 98.5 O. 188 98.4 0.205 
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Time and Determinant of Glycerin Table 5. 

Added P.G. 

2ml 

11 

11 

4ml 

11 

O. 155 

0.175 

0; 151 

0.220 

O. 181 

文士 a% 

83.6 

84.5 

84.6 

84. 1 

84.5 

n 

ヴ
4

月

i

ウ
4

円
f
・

ヴ

4

83.3 

84.7 

84.8 

84. 1 

84.6 

Determinant of Dilute Standard Glycerin 

83.7 

84.6 

84.7 

84.0 

84.2 

83.7 

84.4 

84.5 

83.9 

84.7 

83.5 

84.4 

84.6 

84. 1 

84.6 

83.8 

84.7 

84.3 

84.6 

84.5 

83.5 

84.2 

84.7 

84. 1 

84.3 

83.6 

84.4 

84.6 

83.9 

84.7 

Time Min. 

20 

30 

60 

30 

60 

で十分であった.以上の結果から，放置時間 30分添加

PG 2mlで設定した方法を用いた収去品の測定結果は

Table 6のとおりであった.

Glycerin : Added approximate 10% H20 to Standard Glycerin 

文士 a96 

Assay of Test Sample Glycerin 

Determinant 

Table 6. 

NO. 

CH20H 

CHOHト2104-→2HCHO十日COOH十2103-十狂20
"'*3 

CH20H 

が， 5， 10， 20， 30， 60分放置した Table4および 5

の結果から*3の反応に要する*1の放置時間は10分前後で

あることがわかった.なお FCC法でも放置時間は30分

と規定されており 1時間の放置時間は30分以上短縮可能

であると考えられた.設定した試験法では過ヨウ素酸ナ

トリウム試液を用いているが， ζ の理由は過ヨウ素酸カ

リウムの溶解度が飽和で0.42%と低く使用に不便である

ためである.また本法では過量の過ヨウ素酸を分解する

目的で PGを添加するが，添加量は Table5より 2ml

要約

食品添加物公定書には PGの定量法が設けられていな

いため試験法を設定し検討を行なった.本法はチオ硫酸

ナトワウムを用いるため亜ヒ酸を用いる FCC法に比べ

て安全である.本法による測定結果は FCC法による結

果とあまり差がなかった.またグリセリンについては，

公定書の定量操作時の放置時間が 1時間と規定されてお

り，所要時間が長くかかる欠点があったが，今回の実験

結果から30分以上短縮できるととが明らかとなった.今

後定量法を確立するためにさらに検討を行なう予定であ

る.

O. 141 

O. 124 

0.262 

O. 124 

0 

98.7 

93.5 

98.6 

98.8 

96.4 

Test Sample : Commercial Sample 

98.6 

93.5 

99.0 

98.9 

96.4 

98.6 

93.7 

98.5 

98.8 

96.4 

98.6 

93.4 

98.4 

98.6 

96.4 

1

2

3

4

5
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縮合メタリン酸塩の反転腸管法による吸収について

山岸達典*，森本キミペ関 i事麿料

大西和夫**，友 成 正 臣 料

On the Absorption of the Polymetaphosphate through the Everted Intestine 

TATSUNORI YAMAGISHI*， KIMI MORIMOTO穴 HIROMAROSEKI料，

KAZUO OHNISHI** and MASAOMI TOMONARI料

食肉，魚肉および、乳製品の保水，結着剤として広く使

用されている縮合リン酸塩類は，金属イオンに対・して封

鎖作用があるため，乙の塩類を使用した食品中のミネラ

jレは可溶性描類となって存在している人2) また， 消化

管内においても同様にミネラノレをマスクし，あるいはキ

レートをつくり腸管よりの吸収を阻害すると思われるの

で， ζ の塩類の多用はミネラノレの損失を起すととも考え

られる4，5)• そこで反転腸管法により縮合メタリン酸塩

の腸管吸収と Ca，Mg吸収の様相を観察したので報告

する.

実験方法

1) 実験動物

Ca， Pおよび Mgの吸収部位は小腸上部， 小腸で行

なわれる 13)ことから Wistar系， Albino-Rat，雌性体重

250..-..-300gのもの(日本ラット製〉を 1週間同一条件で

飼育し， 24時間絶食させたのち(水は自由給水)， エー

テノレ麻酔下で腹部正中線より切開し，十二指腸部から回

腸部までを摘出し，附着している腸間膜をできるだけ削

除した.次ぎに十二指腸上部から 10cmまでの長さに切

断し，生理食塩水で腸管腔内を洗い，一端は糸で結さつ

し，ガラス棒で腸管の粘膜側を反転し，他端から生理食

塩水 1mlを注射器で注入し， 長さを 8cmにして結さ

つした6，7)• 次ぎにとの反転腸管は， あらかじめ準備し

た下記の試料調製液，薬物を含む緩衝液 50mlを入れた

100ml容三角フラスコ中に投入し， 02-C02 95 : 5混合

*東京都立衛生研究所生活科学部乳肉衛生研究科

ガスを通気し， 370
で 1時間インキュページョンした.

その後，腸管をとりだし，外側の粘膜を生理食塩水20，，-，

30mlで5回洗浄し， 次いで奨膜側の内部溶液を試料と

して PMPとその分解産物の無機リンを測定した.

2) 試料と緩衝液

縮合メタリン酸塩 (PMP) 市販ヘキサメタリン酸ナ

トリウム(関東化学製， Lot. No. 808A3085)を生理食

塩水で溶解し所定の濃度(加水分解後のリン量 1mg/1

mりに調製した.なお，本薬品は五酸化リン (P205) と

しての含量67%であり，そのほかは食品添加物の規格基

準に適合するものであった.

カルシウム (Ca)溶液塩化カルシウム(関東化学製〉

を生理食壌水で溶解 (Caとして 1mg/1ml)し使用.

マグネシウム (Mg)溶液塩化マグネシウム(関東化

学製〉を生理食塩水で溶解 (Mgとして 1mg/1ml)し

使用.

緩衝液:緩衝液は pH4. 0， 6.0および8.0の3種類を

作製した.pH 4.0と6.0は酢酸ー酢酸ナトリウム (0.85%

NaCl含有〉溶液で， pH 8.0はベロナーノレナトリウム目

塩酸 (0.85%NaCl含有〉溶液めを使用.

試薬はいずれも特級を使用.

3) 試料溶液の調製

縮合メタリン酸塩の試料調製液は， PMP (酸化分解

後の P1mg/1ml)の 0，2.5， 5.0， 7.5および 10.0ml

をそれぞれ 50ml容メスフラスコに入れ，次いでpH4.0 

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 

**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 Japan 
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Table 1. The Effect of the PMP on the Ca and Mg Absorption at pH 

Added (mgjdl) pH 4 

Mg Ca PMP PMP P 

0.0 

2.5 

5.0 11.0土0.22* 0.11土0.09*

7.5 

10.0 1. 96土0.39 0.52土0.42

15.0 2.96土0.59 0.11土0.10

20.0 4.93土0.99 1. 09:t0. 90 

PMP Ca 

10.0 0.0 7.36土1.47 

10.0 2.5 0.40土0.08 7.81土1.56 

10.0 5.0 0.41土0.08 6.71土1.34 

10.0 7.5 0.30土0.06 8.09土1.62 

10.0 10.0 0.90土O.18 4.29土0.86

10.0 15.0 0.82土0.16 4.25土0.85

10.0 20.0 1. 42土0.28 3.87土0.77

PMP Mg 

10.0 0.0 6. 14土1.23 

10.0 2.5 6. 14土1.23 

10.0 5.0 5.72土1.14 

10.0 7.5 5.68土1.14 

10.0 10.0 6. 12土1.22 

10.0 15.0 O. 10土0.02 5.34土1.07 

10.0 20.0 0.39土0.08 5.34土1.07 

* mg/dl Mean of 5 rats土 S.E 

または6.0，8.0の緩衝液をlOmlずつ加え，さらに生理

食塩水を加えて全量 50mlとした.

Ca， Mgの調製液の場合には，上述の PMP調製被に

Caまたは Mg(1mg/1ml)を 5mlずつ加え全量 50ml

としfこ.

4) 測定方法

PMPは過塩素酸で酸化分解し無機リン酸をリン・パ

ナド・モリブデン法的で呈色させて光電比色計を用いて

測定した.Ca， Mgは原子吸光光度法(日本ジャーレJレ

アッジュ製， A-l Marl王 II型〉で測定10)した.

実験成積

(1) PMPの腸管吸収

本実験では， PMPの腸管吸収量は酸化分解後の全P

量 (mg/dl)で， また分解前lζ遊離している無機リン酸

(P)はP量 (mg/dl)で表わした.その結果を Table

1 ~C示す. pH 4.0で外側波の PMP濃度を高くする

pH 6 pH 8 

PMP P PMP P 

1. 01土0.39* O. 28土0.09* 1. 56土0.36中 0.38土0.20*

1. 16土0.45 0.21土0.07 1.80土0.45 0.11土0.06

5.58土1.38 0.52土0.17 5.58土1.40 0.66土0.34

4.76土0.92 0.45土O.14 5.42土1.36 0.69土0.35

PMP Ca PMP Ca 

5.64土1.13 5.85土1.17

0.48土0.10 6.17土1.23 1. 24土0.25 4. 19土0.84

0.61土0.12 4. 63:t0. 93 1. 72土0.34 4.54土0.90

1.29土0.26 3.88土0.77 1. 39土0.28 3.42土0.68

1.52土0.30 4.26土0.85 2.02土0.40 3.76土0.75

2. 18土0.44 3.86土0.77 2.09土0.42 3.77土0.75

1.77土0.35 3.81土0.76 2.09土0.42 3.25土0.65

PMP Mg PMP h在g

7.11土1.42 7.47土1.49

6.99土1.40 5.93土1.19 

7.41土1.48 0.06土0.09 5.81土1.16 

0.62土O.12 6.82土1.36 0.42土0.08 6.83土1.37 

0.83土0.17 5. 51土1.10 0.65土O.13 5.81土1.16 

0.79土O.16 5.51土1.10 0.99土0.20 5.51土1.01 

1. 07土0.21 6.25土1.25 0.99土0.20 4.69土0.94

と，腸管内の PMP吸収量は順次増加し，平均吸収率は

21. 5土4.3%であった.またPの吸収量は PMPの吸収

量と比較すると低い値を示したが， PMP吸収量と P吸

収量との間には正の相関 (r=0.78)を認めた.

次ぎに pH6.0の PMP吸収量と P吸収量では上述の

pH4.0の場合と同様な傾向を示したが，外側液の PMP

濃度が 15mg/dl以上であれば， PMPならびにPの吸

収量はほぼ一定となり，それぞれ 4.8"，-，5.6mg/dl，0.4 

，，-，0.5mg/dlの値であった.また， PMPの平均吸収率は

23.2土9.2%で， PMPとPの吸収量との間の相関は r=

0.98であった.

pH 8.0の PMPとPの吸収量ではさきの pH6.0の

場合と問様な傾向を示したが平均吸収率は上述の pH

4.0， 6.0のそれと比べると高く 28.4土7.0%で， PMP 

とPの吸収量との間の相関は r=0.89であった.

(2) PMPの Ca腸管吸収の阻害
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PMP による Caの腸管吸収の阻害は Table1に示

すとおり， pH fC.よって著しく異なる ζ とが認められ

た.

pH 8.0で腸管外側被の PMP 濃度に一定量の Ca

(lOmgjdl)を添加した場合， PMP濃度が 2.5mgjdl

以上であれば Caの吸収は，約 22"-'4696が阻害された.

一方， PMPの吸収率と外側液の PMP濃度との間には

逆の関係を示し，約50--1496と低下した.次ぎに pH6.0 

で外側の PMP濃度が 7.5mgjdl以上では Caの吸収

阻害が認められほぼ一定の約3096を示した.また pH4.0

で外側の PMP濃度が lOmgjdl以上では Ca吸収阻害

がみられ約4296であった.

なお， pH 6.0と 4.0における腸管内の Ca吸収量と

PMP吸収量との聞には負の相関を認め， それぞれ r二

一0.89，一0.80の値を示した.

(3) PMPの Mg吸収阻害

PMP による Mgの腸管吸収の阻害は Table1 tc示

すごとくほとんど認められなかった.

pH 6.0と 4.0における Mgの腸管内の吸収量が外

側の PMP濃度と関係なく， pH 6.0で 6"，，-，7mgjdl，pH 

4.0で 5--6mgjdlの植で一定に推移し， Mgの吸収阻

害は認めなかった.しかし， pH 8.0で外側の PMP濃

度 15mgjdl以上では Mgの吸収阻害は約26'"'-'3796の値

を示した.

考察

PMPの腸管吸収についてみると， PMPは高濃度の

粘膜側から葉膜側へ移行する濃度勾配を示し，外側濃度

と吸収量との聞に正比例の関係で拡散移行している.し

かし， Ebel， Gosselinら， Gotteらによると，生体内

における縮合リン酸塩の腸管吸収は，鎖状の長いポリリ

ン酸がほとんど吸収されず，モノマ，ダイマーなどの

短鎖状のリン酸が吸収されるというめ. さらに， Lang 

ら， Schreierらはラットに Graham's salt， Kurrol・s

saltを経口投与したと乙ろその10--4096が腸管から吸収

されて，尿中にモノマーあるいは短鎖状のメタリン酸を

検出したというめ. ζのような一連の結果から，高分子

的にきわめて長い鎖状あるいは環状構造では腸管を透過

しにくいという点から，短いダイマー，モノマーなどの

メタリン酸が通過するものと考える.

一方，高田ら 11)によるメタリン酸塩の鎖状組成につい

ての報告によると (NaP03)nの n数値は n=3のもの

が多く市販されている. ζの乙とは，製品上の純度の

問題であろうが，現在使用している食品添加物の PMP

も含めて縮合メタリン酸はトリマー以下の短鎖状のもの

が多く存在している ζとを意味している.乙の ζとは本

実験における PMPの腸管吸収率が2096以上あった ζ と

と密接な関連があると思われる.

なお，腸管内に吸収された無機リン酸 (P)について

みると， Pの吸収量と PMPの吸収量との間lと高い正の

相関を示している点からみて， ζの吸収された Pの存在

は，すでに吸収以前の PMPの溶液中に遊離していた P

が腸管を通過した結果観察されたものと推定する.一

方， PMP による Ca吸収阻害についてみた場合 PMP

は Caと結合あるいは吸着して可法性塩を作り， non-

ionicの高分子を形成12)する点からみて， 非解離型の

結合物質は腸管を通過しにくいことが考えられる.しか

し， PMP には上述のように無機リンが混在する点から

みて， 単に CajP比によって Caの吸収阻害という現

象が観察されたのかも知れないが，本実験の成績でみる

限り腸管内の無機リン量は極めて少ない.しかし，いず

れにしても PMPが Caの吸収を限害するか荷かについ

ては今後さらに検討すべき問題が含まれている.

要約

縮合メタリン酸塩 (PMP)の反転腸管法による PMP

の腸管吸収とCa，Mgの吸収の様相を観察した.

1) PMPの腸管吸収

PMPは濃度勾配の拡散で高濃度の粘膜側から媛膜側

へ移行する腸管吸収を示し，その平均値の吸収率は pH

4.0， 6.0および8.0の場合，それぞれ21.5土4.396，23.2 

土9.296，28.4:1:7.096であった.

2) PMP による Ca，Mgの腸管吸収の阻害

PMPの Ca腸管吸収の阻害は段階的に PMP 濃度

(0----20mgj dl)を高くし，これに一定量 (10mgjdl)の

Caを添加した場合 pH8.0で PMP濃度 2.5mg/dl以

上であるとき， Caの吸収阻害は約 22"-'46%，pH 4.0 

で PMP濃度 lumg/dl以上のとき約 4296の植を示し，

それぞれの pHICよって異なるが PMPの Ca腸管吸

収の阻害が認められた.なお， pH 6.0と pH4.0 にお

ける腸管内の Ca吸収量と PMP吸収量との間には高い

負の相関を示した.しかし， Mgの腸管の吸収の阻害は

ほとんど認められなかった.
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縮合メタリン酸塩のウサギ経口投与時の血清無機質およびたんぱく質の変化

山岸達典ぺ森本キミペ関 {専麿**，大西和夫**

友成正臣料

The Eiまectof Polymetaphosphate on the Salts and Protein Value in Serum in Rabbit 

TA TSUNORI Y AMAGISHI*， KIMI 1¥在ORIMOTO*，HIROMARO SEKI**， 

KAZUO OHNISHI** and MASAOMI TOMONARI** 

緒田

縮合メタザン酸塩〈以下 PMPと略す〉の生体内吸収

に関する研究の一環として，すでに，本物質と Ca，Mg 

lと関する腸管吸収，出納試験などについて報告したトわ.

とれら一連の実験結果のなかで注目すべき点は invitro 

反転腸管法による PMPの吸収実験で PMPの約22，....._，28

%が腸管内に吸収され， また invivoで正リン酸塩を

PMP!乙置き換えた飼料で飼育したラットの Ca，Mgお

よびP出納試験めでは PMPが腸管膜を通過し，それが

生体内で吸収，排泊されているととなどである.とれら

の点を重視して今回は， PMPをウサギ、に経口投与した

時の血清無機質および血清たんぱく質の消長について観

察したので結果を報告する.

実験材料および方法

1. 供試薬品

縮合メタリン酸塩 :PMPは市販のヘキサメタリン酸

ナトリウム〈関東化学製， Lot No 808A3085)を蒸留水

に溶解し所定の濃度に調製して使用した.なお，本薬品

は五酸化リンとして67$ぢ含有し，ほかは食品添加物規格

基準に適合するものであった.

2. 実験動物

1) マウス :DD系，雌性，体重 15g前後のものを

300匹購入(日本クレア〉し， 当所で 1週間予備飼育し

て(飼料はオリエンタノレ酵母製， NMF)実験に供した.

2) ウサギ:成熟M性，体重 2kg前後のもの 40羽を

購入(日本クレア〉し， 2週間予備飼育し当所の飼育環

* 

境にならせた後実験に供した.なお，水(蒸留水〉は自

由給水とした.

3. 投与，採血および観察方法

1) マウスの場合 ウサギ、に対する PMPの経口投与

量を設定するために，あらかじめマウスを用いて PMP

の5096致死量を求めた.すなわち，投与した薬量の範囲

は，さきに100%生帯量と致死量が体重1培当りそれぞれ

800と10，000mg!C求められたととから，との範囲の薬量

を等比級数的に 7段階に分けて投与し， 1群20匹として

7日間観察しプロピット法のにより LD50値を算出した.

2) ウサギの場合 ウサギは 1群 5例として PMP

400mg/l唱投与群， 200mg/kg投与群， 100mg/I屯投与群

および蒸留水投与〈対照群〉の計4群にわけ，実験開始

15時間前から終了時まで禁餌し， 7kは自由給水(蒸留水〉

とした.被検波はカテーテノレ (0.4x35cm) を用いて強

制的に胃内へ 1回だけ投与した.また採血は耳殻静脈よ

り1回量 2.5mlとし， 第 1回目の採血は投与前30分，

第2回以降は投与後15分， 30分， 1時間， 2時間， 4時

間， 6時間， 8時間および24時間目の計9凹とした.な

お，採血した血液はすみやかに血清・を分離し，下記の測

定法にしたがって血清中の Ca，P， Mg， Na， K， Clお

よびたんぱく質などを測定した.

とれら測定物質量の消長は，実測値の変動を確認する

ため，投与前の実測植に対する投与後の実測値の割合，

すなわち，増誠率二{(投与後の値一投与前の値)/(投与

前の値)}x 100の平均値と標準偏差を算出し，次いで平

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・kuTokyo， 160 Japan 

**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 Japan 



214 Ann. Rψ. Tol?yo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

均増減率曲線を作製した上で，血清中の無機質およびた

んぱく質などの変化を観察して検討した.

血清中の Ca，Mg， NaおよびKは原子吸光法5，6)，P 

は Taussky変法7)， Clは Schales幽Schales法へたん

ぱく質は Biuret法めなどの方法を用いて測定した.

実 験成績

1. マウスの50%致死量

PMP経口投与後のマウスの症状は，軽症の場合は運

動量の減少，呼吸数の増加などの症状を示したが，約 1

'"'"'3時間後にとれらの症状は消失し回復した.また重症

の場合では興奮状態を示し，旋回，政行運動，転倒，痕撃

などの症状を示し24時間以内にほとんど死亡した.マウ

スの5096致死量は 4，105mg/kgであり，その9596信頼限

界値は 4，922，..._..3，423mg/kgに求められた. 乙れらの結

果からウサギの最高投与量はマウス50%致死量の約1/10

量にあたる 400mg/kg~ζ定めて本実験を実施した.

2. ウサギ血清中の無機質およびたんぱく質の消畏

1) 曲清中の Ca，Pおよび Mg濃度の変化

対照群:対照群の Ca，Pおよび Mgの平均増減率曲

線をみると， Caの変動の推移はわずかであったが， P投

与後日分値より 24時間値まで低下が持続した.また Mg

では 2時間値までの変動はあまり差がなかったが， 4時

間値から低下しそれ以降は約一10%の範聞で推移した.

400mg/kg投与群:乙の群の Caの変動は，対照群の

それと比較して低下する傾向を呈して舟底型の消長を示

した.すなわち，投与後30分値 (-5.8%)より逐次低

下し， ζれが6時間値(ー17.4%)まで下降したが， 8 

時間値 (-13.0%)ではやや回復する傾向を示した.だ

が， 24時間値 (-7.2タのでは投与前の水準値にもどら

なかった. Pの変動では上記の Caの消長と逆の型で推

移した.すなわち， Pの変動は投与後次第に上昇し， 15 -40 
分{直 (+13.2%)，2時間値 (+20.6%) と高くなり，

その後下降に転ずる消長を示した.また Mgの変動は一

時増加するー峰性の消長で，投与後 30分値 (+9.5%)

に上昇して 2時間値まで持続したが， 4時間値では投与

前の水準にもどる傾向を示した.

200mg/kg投与群.，本群の Ca，MgおよびPの変動は

よ述の 400mg/kg投与群のそれらと酷似した消長を示し

た.しかし Caの最低値が 4"'6時間(-13. 6，..._..16. 796) 

にみられた.またPの増加は 1時間以内であった.さら

に Mgの?首長は 400mg/kg投与群のそれと比べると経

時的なずれを示して 2時間値(+13.096)から上昇を示

した.

100mg/kg投与群:乙の群の CaおよびPの変動は対

照群のそれらと類似した消長を示し，その変動の幅は対
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照群の平均値と偏差の範囲内であった.しかし Mgの変

動では投与後2時間傭より若干増加〈約 9"-'13%)する

傾向を示した.
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2) 血清中の Na，Kおよび Clの変化対照群:Na 

および Clの変動の推移は(::t5%以下〉とわずかであ

ったが， Kの変動ではその変化のl隔が広く，さらに投与

後30分値 (-7.096)より低下し 8時間値l己最低値(-

35.196)を示し， 24時間値 (-20.696)でも回復しなか

った 400mg，200mgおよび 100mg/kg投与群:これ

ら投与群の Na，K および Clの変動は対照群のそれら

の場合と同様な消長を示し，薬剤投与群の Na，Kおよ

び Clにおける各時限の平均値ならびに偏差は対照群の

それらと大差ない値を示した.

3) 血清中のたんぱく質の変化対照群:血清中のた

んぱく質の変動は投与後30分値より徐々に低下し， 24時

間値で約11%減少した 400mg，200mgおよび 100mg

/kg投与群:乙れらの各投与群のたんぱく質は対照群の

それと酷似し，これらと対照群の動きとの間には特徴的

な差異は認めなかった.

考察

本実験の結果を通覧して注目しなければならない点

は，縮合メタリン酸塩 (PMP)200mg/kg以上の経口投

与で血清 Ca濃度の減少(平均最低値 -17.4，..._，-16. 7 

96) および血清'P 濃度の増加(平均最高値十20.6~-1

4.196)を示すことである.しかも血清 Ca濃度の減少し

ている持続時間が長い(投与後 4，..._， 8時間〉という点で

ある . ζの点について考えてみると， PMPの投与によ

る血清 Ca濃度の減少 P濃度の増加という現象は，重

合度の小さい PMP，つまり，鎖状の短いメタリン酸が

腸管から吸収されて，それが血中濃度を高めるため，血

清 Ca濃度が低下するという現象13)が出現したものと推

定される. その第 u乙は， 前報1)の invitroの反転腸

管法における実験結果で記述したごとく， PMPは濃度

勾配の拡散する機構で腸管膜を通過し，それが約22"'-'28

%腸管内に吸収されること， またかl vivoの実験にお

ける飼料中の正リン酸塩を PMPに置き換えて飼育した

ラットの Ca，Pおよび Mg出納試験めの結果で報告し

たように， PMPは腸管から吸収されて，それが体内で

正リン酸の場合と同様に代謝されているということであ

る.第 2~ζ は，過去の実験データからみて， PMP にお

ける組成中の重合度 (NaP03)nのn数は一定していな

く， nニ 3が多い9-12)乙と， またその組成中の重合度の

高い，あるいは鎖状の長いメタリン酸は腸管から吸収さ

れない ζと13)が明らかにされている事実からみて，腸管

膜を通過する PMPは重合度の小さいメタリン酸である

と考える.

要約

縮合メタリン酸塩 (PMP)の生体内のl反収に関する研

究の一環として，今回は PMPをウサギに経口投与した

H寺の血清無機質および血清たんぱく質の消長について観

察した.なお， この際，ウサギに投与する PMPの最高

濃度は，あらかじめマウスの50%致死量を求めてから，

この値の約1/10量に設定して本実験を実施した.

1. PMPの経口投与における最高濃度の設定

PMPのマウス5096致死量値は 4，105mg/kgと求めら

れた.また，その9596信頼限界値は4，922"，-，3， 423mg/kg 

であった.その結果，本実験でのウサギに投与する最高

濃度は 5096致死量の約1/10最にあたる PMP400mg/kg 

に定めて実施した.

2. PMPの血清無機質および血清たんぱく質の消長

1) 血清中の Ca，MgおよびP濃度の変化 400mg/

kg投与群:本群の血清 Ca濃度の変化は対照群のそれ

と比較して低下する傾向で舟底型の消長を示した.ま

た，血清P濃度の変化は，投与後次第に増加して 2時間

値まで持続したが，それ以降，減少に転ずる消長を示し

た.さらに，血清 Mg濃度の変化では投与後一次増加す

る一時性の消長を示した 200mg/kg投与群:本群の

血清 Ca，MgおよびP濃度の変化は上述の 400mg/kg

投与群のそれと類似した消長を示した 100mg/kg投

与群:本訴の血清 Ca，Mgおよび P濃度の変化は対照

群のそれらと酷似した消長を示し， PMP による特徴的

変化は認められなかった.

2) 血清中の Na，K および CIの変化 400， 200 

および 100mg/l王g投与群 :ζれらの PMP投与群の Na，

Kおよび Clの変化は対照群のそれらと大差ない変化を

示した.

3) 血清中のたんぱく質の変化 400， 200および 100

mg/kg投与群:とれらの PMP投与群の血清たんぱく

質の変化は対照群のそれと同様な消長を示した.
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プラスチ・yク製容器・包装の紫外線吸収剤について〈第1報〉 市販品におげる使用実態

渡辺悠二六佐藤憲一 *，吉田令子*

溝入 茂汽遠 藤英美*

Investigation on Ultra関VioletAbsorbers in Plastics Food Containers and Packages (1) 

Survey of the Products on the班arket

YUJI WATANABE*， KENICHI SATO穴 REIKOYOSHID A六

SHIGERU MIZOIRI* and FUSA YOSHI ENDO* 

緒 品百

食品用プラスチック製品には種々の目的で多くの添加

剤が使用されており，原料モノマーと共にとれら添加剤

の安全性が近年盛んに論議されている.

多くの添加剤のうち，プラスチックの劣化変質の防止

には酸化防止剤や紫外線吸収剤等が使用されているが，

前者については，昭和51年商品安全対策の一環として，

東京都都民生活局の委託により，その使用実態および食

品への移行性の調査を行ない，前年度当所年報に報告し

た1)

一方，酸素や紫外線によって起とる油脂の変敗による

食中毒の発生を防止するため，昭和52年 2月即席めん類

の新規格基準が告示されたわ. との規格には即席めんの

油脂の酸価は 3以下，過酸化物価は30以下と規定され，

さらに直射日光を避けて保存しなければならないという

保存基準がもうけられている.しかし，プラスチックの

多くは紫外線を透過する性質がありめ， 乙れを防止斗る

ために着色または紫外線吸収剤を添加する等の方法が現

在行なわれている.

以上のことから，プラスチックの劣化または内容食品

の油脂の変敗を防止する目的で，プラスチック製品には

紫外線吸収剤が添加されている乙とが予測されるが，市

販品中の紫外線吸収剤の使用実態に関する報告はほとん

ど見当らない.そこで今回，市販の食品用プラスチック

製品(塩素系樹脂を除く〉における紫外線吸収剤〈光安

定剤を含む〉の使用実態および内容食品への移行性につ

いて調査を行なったのでその結果を報告する.

なお本調査は，東京都都民生活局の委託をうけ，日本

食品衛生協会食品衛生研究所並びに東京都薬剤師会衛生

試験所と共同で実施したものである.

実験の部

1. 試料

都内デパート，スーパーマーケットおよび、小売日等か

ら購入したプラスチック製容器・包装材入り食品 34種

( 1種につき 5'"'-'10個〉および衛生局環境衛生部食品監

視課から送付された油性食品類用容器・包装材98種.

2. 試薬・試液

1) クロロホノレム， エタノーノレ，nーへフ。タン:ガスク

ロマトグラフィー(以下GCと略す〉で妨害ピークのな

いもの;その他の試薬は特に断わりのない限り特級品を

使用した.

2) 塩化第二鉄溶液およびフェリシアン化カリウム溶

液:各5%水溶液.

3. 装置

日本分光 IR-G型赤外分光光度計，柳本 G輔80型ガス

クロマトグラフ， 目立356型自記分光光度計， 目立633型

高速液体クロマトグラフ，島津LKB・9000型ガスクロマ

トグラフー質量分析計.

4. 標準紫外線吸収剤

次の 5穣を標準品とした.

1) 2-ヒドロキシー4-n-オクトキシベンゾフェノン

〈以下 Seesorb102と略す):東京化成綿製.

2) 2 (2'ーヒドロキシー5'ーメチノレフェニノレ〉ベンゾト

リアゾーノレ〈以下 TinuvinPと略す):日本チパガイギ

ー側.

3) 2(2'ーヒドロキシー3'-t-ブチノレー5'ーメチノレフェニ

*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
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

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



照射する， b. ヨウ素蒸気にさらす， c. 57ぢ塩化第

二鉄溶液を噴霧し，熱風乾燥後， 5%ブェリシアン化カ

リウム溶液を噴霧する.生じたスポットの色調および

Rf値を標準紫外線吸収剤のスポットのそれと比較し判

定した.検出限度 5μg!spot.‘

標準紫外線吸収剤の Rf値は表 1にまた薄層クロマト

グラムは図 uζ示すとおりである.

3) 紫外部吸収 (UV)スペクトル法による定性 試

験溶液をクロロホJレムまたはメタノーノレ (UVスペクト

ノレ用〉で適宜稀釈(10ppm以下〉 したのち， 200.....:.-400 

nmのUVスベクトルを測定し，得られたスペクトノレを

標準紫外線吸収剤のスペクトノレと比較し判定した.なお

各標準紫外総吸収剤の吸収極大波長は， Seesorb 102: 

図1.紫外線吸収剤の薄層クロマトグラム

1 : Seesorb 102， 2: Tinuvin P， 

3 : Tinuvin 326， 4: Tinuvin 327， 

5 : Sanol LS・770，6:検体 1(バターケース)，

7:検体 2 (ビーノレピン用コンテナ〉

展開溶媒:酢酸エチJレ・石油エーテル(1: 9) 

ハ
開
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展開溶媒 a:酢酸エチノレ・石油エーテノレ (1: 9) 

b :uーヘキサン・ピリジン・酢酸エチノレ・

アンモニア水・メタノーJレ

(5 : 5 : 5 : 5 : 3) 

0
0
0
0
0
 。。
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。

表1.紫外線吸収剤の Rf値
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(1) 単層容器検体を加熱圧延して薄層とし，試験片

とする.(2) 多層容器 検体を液体窒素に浸潰して冷却

硬化させたのちハンマーで破砕してはく離させて単層と

し，各単層を試験片とする. (3) 軟包装材 検体をその

まま試験片として測定したのち，多層と思われる場合さ

らに検体をクロロホノレムに浸演してはく離させて単層と

し，各単層を試験片とする.

2) 樹脂の鑑別法 試験片について，赤外分光光度計

を用いて透過法および多霊会反射法により赤外吸収スペ

クトノレを測定し，これを樹脂の標準スペクトノレと比較し

樹脂の鑑別を行なった.

6. 材質中の紫外線吸収剤の試験

1) 試験溶液の調製 内容食品を取り除いたのち検体

を洗剤液で洗い，ついで十分に水洗し風乾後細切する.

その約4gを精密に秤り，ソックスレー抽出器に入れ，

クロロホノレム 120mlを用いて水浴中 6時間還流したの

ち，抽出液は 45
0
以下で約 1mlになるまで減圧濃縮す

る.ただし，ポリマーが析出してくる場合は10倍量の石

油エーテJレまたはメタノーノレを加えてポリマーを出殿さ

せたのち，ろ過し，ろ液および洗液を約 1mlになるま

で減庄濃縮する.冷後クロロホノレムを加えて正確に 2ml

とし，この液を試験溶液とした.

2) 薄層クロマトゲラフィー (TLC)による定性心

試験溶液および o.1%標準溶液各 40〆を 2枚の薄層板

(メノレク製シリカゲJレ HF・254)にスポットし，展開溶

媒 a. 酢酸エチノレ・石油エーテノレ (1: 9)， b. nーヘ

キサン・ピリジン・酢酸エチノレ・アンモニア水・メタノ

ーノレ (5: 5 : 5 : 5 : 3の割合の各溶媒を分液ロートにと

り振とう後静置し，その上層を使用〉を用いておのお

の約 15cm展開する.風乾後，各薄層板について次の方

法によりスポットを確認する. a. 254nmの紫外線を

ノレ)5-クロロベンゾトリアゾーノレ(以下 Tinuvin326と

略す):日本チパガイギー納.

4) 2(2'ーヒドロキシ-3'，5'ージーt-フ。チノレフェニノレ)5-

クロロベンゾトリアゾーノレ(以下 Tinuvin327と略す〉

:臼本チパガイギー紛.

5) ビス (2，2，6，6-テトラメチノレ-4ーピペリジン〉セ

パケート(以下 SanolLS・770と略す):三共納製.

紫外線吸収剤標準溶液は各1.096クロロホノレム溶液を

調製して標準原液とし，以下必要な濃度に適宜稀釈して

掲色ビンに貯蔵した.

5. 容器・包装材の樹脂鑑別試験

1) 試料の調製 内容食品を取り除いたのち検体を十

分に洗浄し，風乾後下記の方法Jとより試験片を調製し

た.

京東
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図 2.紫外線吸収剤の紫外部吸収スペクトノレ

1 : Tinuvin 326， 327 (in CHC13) 

2 : Tinuvin P (in CHC13) 

3 : Seesorb 102 (in CHC13) 

4 : Sanol LS・770(in CH30H) 

289nm， Tinuvin P: 340nm， Tinuvin 326および 327: 

353nm， Sanol LS-770 : 210nmである.

標準紫外線吸収剤のUVスペクト Jレは図 2に示すとお

りである.

4) 高速ゲルパーミ Iーションクロマトゲラフィー

(GPC) による定性・定量 試験溶液について次の条件

による GPCを行ない，同様に操作して得られた標準溶

液の示すピークの保持容量から定性を， ピークの高さか

ら検量線を作成し，定量した.

測定条件 カラム:卸x50cm;ゲノレ:Shodex A・801;

移動相:クロロホルム;カラム入口庄 20kgjcm2;流

速:1mljmin ;検出器:UV 254nm. 

標準紫外線吸収剤のゲノレクロマトグラムは図 3iC示す

とおりである.

5) ガスクロマトゲラ7同質量分析 (GC-MS)法によ

る同定 前記2)，3)， 4)の各方法で紫外線吸収剤が検出

された試験溶液について， さらに次の条件による GC-

MSを行ない，得られたマススペクトノレを標準紫外線吸

収剤のマススペクト jレと比較し同定した.

測定条件 カラム:ガラス製卸x1m;充てん剤 3

% Silicone E-301jChromosorb W (AW-DMCS， 60同80

mesh) ;温度:注入口 2500
，カラム槽 2100，セパレー

タ 2700
，イオン源 2900 ;イオン化電圧:70eV;キャリ

。

。

ι 

10 

5 10 15 20 

6 
9 

10 

5 10 15 20 

Retention Volume ( ml ) 

関 3. 紫外線吸収剤および酸化防止斉1]のゲルクロマ

トクゃラム

1 : Irganox 1010， 2: Irganox 1076， 

3 : Topanol CA， 4: Antage vi，人300，

5 : BHT (以上酸化防止剤)，

6 : Seesorb 102， 7: Tinuvin 327， 

8 : Tinuvin 326， 9: Tinuvin P (以上紫

外線吸収剤)， 10: Benzene 

ヤーガス:ヘリウム 25mljmin.

6) ガスクロマトゲラフィー (GC)による定量 試験

溶液について次の 2つの条件による GCをおのおの行な

い，同様に操作して得られた各濃度標準溶液の示すピー

クの高さから絶対検量線法により検量線を作成し，定量

した.

測定条件 (1)カラム:ステンレス製卸>(1. 75m ;充

てん剤 396 Silicone E-301jChromosorb W (A W-

DMCS， 60・80mesh);温度:注入口 2500， カラム槽

229
0 
;キャリヤーガス:窒素 42mljmin.

(2)カラム:ステレンス製 3Ox1. 75m ;充てん剤 596

Dexsil 410GCjChromosorb W (AW-DMCS， 60・80

mesh) ;温度:注入口2850，カラム槽2600 ;キャリヤー
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。

。

2 Column: Oexsil 410 GC 

3 

10 20 30 

Column‘Silicon E-301 

5 

10 20 30 

Retention tirne (min) 

図 4. 紫外線吸収剤のガスクロマトグラム

1 : Tinuvin P， 2: Tinuvin 326， 

3 : Tinuvin 327， 4: Seesorb 102， 

5 : Sanol LS・770

ガス:窒素 38ml/min.

標準紫外線吸収剤の(1)および(2)の条件下のガスクロマ

トグラムは図 4に示すとおりである.

7. 材質からの紫外線吸収斉IJの移行試験

溶出条件は塩化ピニノレ樹脂製品の規格試験5)を準用し

て行なったが，食品類似溶媒としては水， 496酢酸， 20 

96エタノーjレおよび nーへプタンを用いた.

1) 試料溶液の調製 (1) 検体に 600
の71<， 496酢酸

または2096エタノーノレを満たし(満たせない場合は片面

溶出器を用い6¥ 2ml/cm2の割合の溶媒で浸潰する)，

600
の恒温槽内で30分間放置して得た液を試料溶液とし

た.

(2) 検体に 1lーへプタンを満たし〈満たせない場合は

(1)と同様)，室温(約250
) で 1fl寺間放置して得た波を試

料溶液とした.

2) 試験溶液の調製 (1) 水， 496酢酸または2096エ

タノーノレ各試料溶液 200mlを分液ロートにとり， クロ

ロホノレム 30mlずつで 3回抽出する.抽出液を合わせ，

無水硫酸ナトリウムを加え脱水したのちろ過する.ろ液

および、洗、波を合わせ， 450
以下で約 1mlになるまで減

圧濃縮したのち，冷後クロロホノレムを加えて正確に2m!

表 2. 試料の内訳およびその材質

容軟器包 ・ 材 質

の区別装
食品名 外側 検数体

内側 中間

容器マヨネーズ・サ PE PVA PE 

ラダ油類

しょうゆ・ソー

ス委員

飲料水

はちみつ

即席めん

電子レンジ用

軟包装即席めん

ポテトチップ

せんぺい類

かりんとう

漬物

ピーナッツ

揚ボーJレ

PE 

PE 

PP 

PMA 

PE 
PP 
PP 
PEs 

PE 

PP 

PS 

PMP 

PE 
PE 
PE 
PP 

PP 
PP 
PP 
PP 

PP 
PP 
PP 

PP 
PP 
PP 

PE 
PE 
EVA 

PP 

PE 

PVA 

PVA PE 

PVA PE 2 
PA 2 

PVA PP 1 
1 

2 

10 

PP 17 
C 15 
P Es 2 

PP 4 

PE PP 2 
EVA PP 2 

16 
PP 8 

PE PP 4 

13 
PE PP 3 

C 2 

PP 3 
PE 1 
PP 1 

3 

PP 

その他(赤飯・ P E P P 2 
茶類) PE PA 1 

PE PA C 1 
P P C 1 
P P PA 1 
P P 1 
EVA C I  

PE:ポリエチレン， P P :ポリブρロピレン，

PVA:ポリピニルアルコール， PA:ポリアミド，

P Es:ポリエステノレ， PMA:ポリメタアクリノレ，

PMP:ポリメチノレペンテン， EVA:エチレン』酢

酸ピニノレ共重合物， C セロファン
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とし，乙れを試験溶液とした.ただし，材質中標準紫外

線吸収剤 SanolLS-770を含む検体の 4%酢酸試料溶液

の場合は，試料溶液を 10%NaOHでpH6，，-，7に中和し

たのちクロロホノレムで抽出し，以下同様の操作を行なう.

(2) n-へプタン試料溶液 200mlをとり， 450

以下で

約 1mlになるまで減圧濃縮したのち， 冷後クロロホjレ

ムを加えて正確に 2mlとし， ζれを試験溶液とした.

3) 定量 各試験溶液について， 6.6) の材質中の紫

外線吸収剤のGCによる定最の項に準じて行ない，別に

同様に操作して得られた各紫外線吸収剤の検量線を用い

て定量した.

4) 回収車上記の操作における回収率は 95"-'105%

である.ただし，標準紫外線吸収剤 SanolLS・770を含

む4%酢酸試料溶液の場合は70%であった.

結果と考察

1. 容器・軟包装材の材質について

樹脂の材質鑑別の試験の結果は表 2に示すとおりであ

る.

その結果， 容器の場合 (25検体)， 材質が単層のもの

17 (68%)，二届のもの 3 (12%)，三層のもの 5(20%) 

で，即席めんには単層ポリスチレンが，他の食品では食

品と接触する内閣にポリエチレン(以下PEと略す〉ま

たはポリプロピレン(以下PPと略す〉が多用されてい

る.次に軟包装材の場合(107検体)，材質が単層のもの

33 (31%)，ニ層のもの62(5896)，三属のもの12(11%)

で，食品と接触する内面は容器と同様PE (50%)また

はPP (49%)がほとんどで，ポリオレフィン系が多用

されている.なお単層のものの材質は全てPPで，かり

んとう，ピーナッツおよびせんぺい類に用いられてい

る.また却席めんには PEとPPまたはセロファンとの

ラミネート製品が，他の食品では PPあるいは PPと他

のプラスチックとのラミネート製品が用いられているこ

とが判明した.

2. プラスチック製品中の紫外線吸収剤の試験法につ

いて

(1) 製品からの抽出方法 ポリエチレン粉末原料に紫

外線吸収剤 TinuvinPを0.07%添加混合したのち加熱

圧延してフィルムをつくり，これを試料として各種搭媒

による抽出性をみたと乙ろ，撹持しながら室温， 1時間

浸漬の抽出条件でクロロホルムおよびエチルエーテjレの

場合ほぼ 100%の回収が得られた.従って， クロロホノレ

ムで 6時間のソックスレー抽出を行なった場合同程度の

抽出は十分に得られるものと思われる.

(2) 高速ゲノレパーミエーションクロマトグラフィー

(GPC)について プラスチック用添加剤には高分子量

で難揮発性のものも多く，通常行なわれる GCには適さ

ない場合がある.このため添加剤の分離・定量法として

近年高速 GPCが行なわれており円今回紫外線吸収剤

および酸化防止剤について本法を行なってみた.本法は

分子サイズの差を利用した分子ふるいによる分離法であ

り，有機溶媒用充てん剤として一般にポリスチレンゲノレ

や多孔性ガラスが用いられ，ゲルの細孔の大きさによっ

て対象となる物質の分子量範囲が決まる.そこで今回は

添加剤の分子量がほとんど1， 000以下であるととから，

排除限界1，000のゲjレ(ShodexA・801)を用いて行なっ

た.なお本法の場合移動相および流速にあまり選択性が

なく，測定条件が限定される.今回使用したゲノレの場

合，使用できる移動相はテトラヒドロフラン，クロロホ

ノレムおよびトノレエン等で，また最も良い分解能が得られ

る流速は1.0，，-，1. 5ml/minとなり， 図3~乙示されるよ

うに試料注入後約17分間に溶媒に溶解している全物質が

溶離してくる.しかも最初の物質(分子量 1，000以上の

ものが 1つのピークとして現われる〉から最後の物質

(分子量が最も小さいもの〉が溶離してくる時間はわず

か8分である.従って，本法での定性はuvモニターに

よる保持時間〈または保持容量〉のみで行なった場合判

定を誤まる恐れがあり， uvと問時に屈折率を測定して

その相対感度比を求めて行なうか，または他の分析法

(TLC等〉を併用して行なう必要がある.しかし，本法

は未知物質の分子量の推定や IR，NMR， MS等同定の

ための試料の精製手段として極めて有効であり，プラス

チック製品中の添加剤の分析法として十分に活用されて

よい

3. プラスチック製品中の紫外線吸収剤の使用実態お

よび食品移行

今回の調査にあたって事前調査を行なったところ，ポ

リオレフィン等衛生協議会の自主規制基準6)収載品目の

うち 5種 (Seesorb 102， Tinuvin P， Tinuvin 326， 

Tinuvin 327， Sanol LS・770)が繁用されていることが

判明したので，今回はこの 5種を対象とした使用実態調

査を行なった.

その結果，軟包装材 (107検体〉では紫外線吸収剤が

全く検出されず，容器 (25検体〉でわず、か l検体検出さ

れた.との 1検体はメタアクリノレ樹脂製のパタ…ケース

で TinuvinPが 230ppm検出された.しかし， 乙の検

出量は業界の自主規制値(添加量 0.2"-'0.596以下〉の

1/10"-'1/20の最であり，またバターケースが冷暗所での

使用であるととから推察すると， 乙の製品は他の製品用

にプレンドした原料を一部流用して製造されたものでは

ないかと思われる.従って食品用プラスチック製品には
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紫外線吸収剤はほとんど添加されていない ζ とが判明し

た.とれは食品が流通過桂や販売時において直射日光に

さらされにくい状態にある ζ と等から，紫外線吸収剤を

添加する必要がないことによると思われる.そこでちな

みに比較的直射日光にさらされるビーノレおよびジュース

ピン用コンテナについて試験したところ， Tinuvin 327 

が各々 1，030，2，380pprn検出された.

以上の結果を昭和51年に行なった酸化防止剤の使用実

態調査結果1) と合わせ考えると，食品用プラスチック製

品における品質劣化防止剤としては紫外線吸収剤は使用

されず，酸化防止剤のみが使用されていることが明らか

となる.そしてまた現在，業界の自主規制基準(ポジテ

ィプリスト〉には紫外線吸収剤約10種，酸化防止剤約20

種が収載されているが，調査の結果から明らかなよう

に，このうち実際に使用されているものは酸化防止剤約

6種にすぎず，業界においても，今後使用されていない

添加剤は削除する等ポジティブリストの見直しを行なう

必要があろう.従って，内容食品の油脂の変敗の防止の

ためには，何らかの防護措置がとられる必要がある.

次に材質からの移行試験の結果， Tinuvin Pが 230

pprn検出されたバターケースの場合， 食品類似溶媒:

水， 4%酢酸， 2096エタノーノレによる 60
0

，30分間放置

および n-へプタンによる 250
， 1時間放置の溶出条件

下でいずれも搭出は認められなかったく検出限度 0.05

pprn). またバターケ{スの使用条件を考慮し， さらに

長期保存試験 (n-ヘフ。タンによるどおよび 250
， 2週

間放置〉を行なったが，いずれも溶出は認められなかっ

た.

以上の結果，食品用プラスチック製品においては紫外

線吸収剤はほとんど添加されず，また移行性もないこと

から衛生上の問題はないものと考えてよい.

まと め

都民生活局より，食品用プラスチック製品中の紫外線

吸収剤の安全性に関する調査を委託され，昭和52年8月

より紫外線吸収剤の使用実態および、内容食品への移行性

について調査を行なった.その結果， 132検体(即席め

ん，ポテトチップ，せんぺい，かりんとう，漬物等用軟

包装材および、マヨネーズ，サラダ油，しょうゆ等用容器〉

中紫外線吸収剤が検出されたものはわずか 1検体〈バタ

ーケース〉で， 材質中 TinuvinPが 230pprn検出さ

れた.従って，食品用プラスチック製品には紫外線吸収

剤はほとんど添加されていないものと考えられる.しか

し， ビーノレピン用コンテナ等比較的直射日光にさらされ

る製品には添加されている ζとがわかった.また移行試

験においては水， 4%酢酸， 20%エタノーノレ(いずれも

600， 30分間放置〉および ηーへフ。タン (25
0
， 1時間放

置〉にいずれも溶出は認められなかった(検出限度0.05

pprn). 
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プラスチック製容器・包装の紫外線吸収剤について(第2報〉 包装食品の光劣化

潜入 茂 汽 渡 辺 悠 二*，佐藤憲一*

吉田令子*，遠藤英美*

Investigation on Ultra悶VioletAbsorbers in Plastics Food Containers and Packages (II) 

Light幽inducedDeterioration of Packed Food 

SHIGERU MIZOIRI*， YUJI WATANABE'ド， KENICHI SA TO'ペ

REIKO YOSI-IIDA* and FUSAYOSHI ENDO* 

緒 1=> 

市販プラスチック製食品容器・包装についての実態調

査の結果，第一報のように食品包装材には紫外線吸収剤

は含まれていない ζ とが明らかになった.しかし，最近

の味覚l啓好の変化に伴い，ポテトチップス等の油脂食品

が大量に市場に出回っていることを考えるならば，食品

包装の光透過性が内容食品の油脂の変敗になんらかの影

響を及ぼすものであるか首かを見極める必要がある.

泊脂が酸化，変敗して生体に有害作用を及ぼすととは

古くから知られているわ. 変敗の度合は過酸化物価(以

下 POVと略す〉あるいはカノレボニル価，酸佃i(以下O

Vと略す〉の定量により追跡されている.追跡挙動は飽

和脂肪酸と不飽和脂肪酸とで若干異なり，不飽和脂肪酸

の場合は POVは初期に急激に上昇し，その後下降する

過程をたどる.一方飽和脂肪酸の場合は POVが蓄積さ

れる傾向にある. [，かしいずれにしろ， POVの大きい

油脂が生体に有害である ζとは各種動物実験によって明

らかにされており，そうした油脂類の摂取を少なくする

ために流通および小売段階での油脂の変敗防止は極めて

重要な乙とである.

紫外線吸収剤は元来，プラスチックの耐光性の向上の

ために開発，使用されているものであるが2¥ 食品保存

の立場からもその紫外線遮断能により内容食品を保護す

るという働きが期待されるわ. 殊lζポテトチップス等の

スナック食品類の場合，内容食品が見えるように包装，

販売されている場合が多いので，ほとんど着色を伴わな

いで紫外線を遮断できるとすれば，少なくとも紫外線に

起因する油脂の変放は防止できるという意味で極めて有

*東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

用なわけである.

そζで今回，市販のプラスチック製袋詰油脂食品につ

いて，容器包装には紫外線吸収剤が含まれていないとい

う事実を踏まえた上で，屋外暴露された場合，内容食品

の油脂の変敗がどのような過程で進行するかを調べてみ

た.

実験

試料として用いた油脂食品10種類は表 u乙示す.包装

材の材質の決定は日本分光 IR-G型赤外分光光度計で透

過法および反射法を併用して行なった.紫外部および可

視部の透過率は目立356型分光光度計を用いて測定した.

POV， OVの測定は厚生省告示即席めん類の項を準用

し，測定試薬の濃度は， POV測定用チオ硫酸ナトリウ

ム溶液については O.01N，，-，0. 1N， OV測定用アノレコー

ノレ製水酸化カリウム溶液については O.025N ，，-，0. 1Nの

ものを適宜用いた.

検体は 3つのグループに分け， 1カ月， 2カ月， 3カ

月毎に POV，OVを測定した.

①屋外暴露 好天の日， 9時30分より 16時30分の間直

射日光iζ検体をさらす.この場合各月の日光照射時

間は， 100"-'110時間であった.

@室温暗所放置 箱詰め後室内に放置.

③低温暗所放置 箱詰め後約10
0

Cの部屋に放置

各測定値は 3個平均の値を充てた.

結果

POV， OVの測定値を表 2ro.../ 6，および図 1ro.../ 4 ~こ示

す.包装材の紫外部透過率は図 5~乙，検体 4 ， 5， 6， 

の主な着色部分の可視部透過率は図 6~乙示す.

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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表1.購入した油脂食品
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検体番号

。山円。
A

A

F

b

n

b

門

i

公
U

Q

u

n

u1
i
 

利:

A株式会社

B株式会社

C 株式会社

D株式会社

E株式会社

F株式会社

G株式会社

H支出

I 株式会社

I株式会社

菓子，ポテトチップス

菓子，おらんだかりんとう

菓子，新結花生

ノてターピーナッツ

皮フライ

製造年月日

。h
M

戸

h
u
n
t
u
1
i
Q
U

同

h
U
Q
U

0

2

0

0

2

2

2

 

一

一

一

一

一

一

一

2

1

2

O

M

I

-

-

一

一

一

一

一

一

一

2

2

2

2

2

2

2

 

m同
U

目

h
u
m
h
u
m
h
U
F
h
u
p同
U

戸

h
u

52-11-19 

52-11-30 

包装形態

材 質 透明部分(*)

pp(' 

p即p，単層

pp，単層

pp， U rethane 

pp，多層

pp，多膳

pp，単屑

pp，単属

pp，多層

pp，単j麗

65(96) 

94 

96 

21 

10 

25 

77 

96 

83 

71 

名

米菓，歌舞伎楊

米莱，ぼんち揚

米菓，ともだち

サッポロポテト

菓子，のり付き塩|床ポテトチップス

(*) 包装面のうち，印刷部分，ステッカーJI占付部分を除く残りを透明部分とする

(**) pp=ポリプロピレン

表 2. 油脂食品の酸価，室温， 11音所放置下での経時

変化

表 4. 油脂食品の酸価，屋外暴露による経n寺変化

Time， months 

No. 

2

3

4

5

6

7

9

0

 
噌

'aA

0 

O. 71 

1.4 

1.3 

O. 1 

0.66 

2.2 

0.81 

1.1 

1.9 

0.72 

1.4 

1.5 

O. 1 

0.62 

2.3 

0.97 

0.96 

1.7 

2 

0.92 

1.4 

1.7 

O. 1 

0.66 

2.2 

0.88 

0.91 

1.8 

0.74 

1.4 

3. 1 

O. 1 

0.60 

2. 3 

1.0 

1.3 

2. 1 

3 

Time， months 

No. 

2

3

4

5

6

7

8

9

0

 噌

B
i

0 

0.71 

1.4 

1.3 

O. 1 

0.66 

2.2 

0.81 

0.46 

1.1 

1.9 

0.74 

2. 1 

4. 3 

O. 1 

0.64 

2. 3 

O. 99 

0.43 

1.0 

2. 2 

2 3 

2.6 7.2 

9.1 17.6 

12.7 20.0 

O. 1 O. 1 

1. 0 6.3 

3.0 10.0 

1.0 6.3 

0.67 1. 5 

1. 2 2.8 

3.1 6.1 

Time， months 

表 5. 井II)J旨食品の過酸化物価，屋外暴露による経時

変化

Time， months 

No. 

表 3. 油脂食品の過酸化物価，室温，暗所放置下で

の経時変化

2

3

4

5

6

7

9

0

 
噌

t
・4

2. 3 

5.9 

14. 1 

1.3 

2.5 

5. 1 

3.4 

35.0 

11. 8 

。
3

9

0

 

3

一
1

1

8

1

1

1

1

0

1

一

t

i

t

u

-

-

t

1

0

0

円

ο

一

り

ω

一ハ
U

門

i

Q

U

ハU
F

O

2
一
6

2

7

丘
町
L

n

u

oふ

7

4

1

i

1

i

1

i

司

J

O

臼

1
1
 

り

山

内

δ

ウ
4

Q

U

d

住

円

、

u

n

u

ハU
A

苛

4

9

8

1

7

6

4

6

5

 

F

h

U

R

u

-

-

No. 3 

2

3

4

5

6

7

8

9

0

 噌

E
i

0 

2.3 91. 4 

5.9 339 

14. 1 546 

1. 3 19.6 

2.5 170 

5. 1 253 

3.4 25.5 

23.5 66.5 

35.0 93.2 

11.8 108 

2 

348 

670 

687 

53 

432 

540 

73 

156 

205 

226 

608 

658 

600 

125 

477 

763 

140 

250 

309 

399 
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表 6. 油脂食品の酸価および過酸化物価，低温，暗

所放置下での経時変化 20 

Time， months Time， months ov 。 2.3 。 2.3 

1 0.71 0.89 2.3 4.9 
15 

2 1.4 1.3 5.9 7.5 

3 1.3 1.3 14. 1 25.7 

4 O. 1 O. 1 1.3 2.4 

5 0.66 0.61 2.5 4.7 

6 2.2 2.2 5. 1 5.6 10 

7 0.81 0.92 3.4 4.9 

8 0.46 0.45 23.5 57.0 

9 1.1 1.2 35.0 61. 6 

10 1.9 1.9 11. 8 18.6 
う

1000 

POV 

100 

/
 /

 /
 /

 /
 /

 /
 /

 

~ ~ 

。 1 2 3 
months 

持一一一剖 6 
...一一-.. 7 
V・--一一号 9 
鎚一一回一喝 10

。一一一一ーベ:> 1 
&一一一---.4 2
子一一一ーザ 3 
一一一一世込

口一-一一口う

図1.油脂食品の過酸化物価，室温暗所放置下での

経時変化

考察

一般に食用油脂の酸化過程は最初に過酸化物が生じ，

反応が進むかたちで酸ができ，結果的に種々の酸敗現象

を示す.実際図 2，図 3を比べればわかるように， OV

。 1 2 3 
months 

。由一一一一o 1 
ゐ一一時一一合 2 
守一一一司 3 

図 2-1.油脂食品の酸価，屋外暴露による経時変化

ロ一一一-{コ う
洋一一一一封 6 

10 

ov 

5 

淘

/
 

/
 

野
島
醐

。 1 2 .J 
months 

耕一一等 9 
酪一一--11 10 

‘四一一一・ y
酔一一-48 

図 2-2.油脂食品の酸価，屋外暴露による経時変化

のたちあがりは POVをうけたかたちでお乙っており，

したがって油脂の変敗過程を POVとの関連で考えてみ

る.

測定に供した検体をつぎのように 3つのグループにわ
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図 4. 油脂食品の過酸化物価，低温暗所放置下での

経時変化

nm 350 

図 5. 11由脂食品の包装透明部分の透過率

)00 250 

100 

50 

図 3.油脂食品の過酸化物価，屋外暴露による経時

変化

ける.

II 1， 2， 3， 5， 6. 

B 8， 9. 

C 4， 7， 10. 

Aは揚げ菓子， Bは油処理をうけていない油脂食品， C 

は場げ菓子ではあるが， llと若干性状の異なるものであ

る.図 3の屋外暴露の結果から明らかなように， Aの5

種は最初の POVの違いにかかわらずほほ同じ変化過程

をたどって， 3カ月後には600""""700の水準で飽和に達し

ている.とれらの包装材の性状に着目すれば，検体 1は

295nmカットオフで短波長域不透明， 検体 2は短波長

域でも比較的透明，また検体5の透明部分10%に対し検

体 3の透明部分は9696，あるいは検体5，6のように印

刷部分が多いものについては，その印刷面の可視域透過

波長の相違，さらには，検体2のような単層フィノレムに

対する検体 6のような複合フィ Jレムに起因する各フィノレ

ムの気体透過度の違い等， Aグノレープ5種の包装形態は

検体毎に様々に異なるものであるが，内容食品の油脂の

変敗はこうしたととに全く無関係に同様に進行してお

り，結局ζのζ とは，少なくとも直射日光下という条件
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表 7.食用油JJ旨の特性値および脂肪酸組成

落花生油 綿実油
トウモロ

ナタネ油
-サフラワ

大豆油
コシlffl 一泊

けん化価

ょう柔佃i

脂肪酸組成

189-196 189-198 187-195 168-181 186-198 189-195 

80-106 99-119 103-128 94-120 135-150 120-143 

ミリスチン酸

パルミチン酸

ステアリン酸

1.0 0.5-2.0 1.0 1.0 1.0 0.5 

6-14 17-29 8-19 0.5-5.0 2-10 7-12 

2.0-6.5 1. 0-4. 0 0.5-4.0 0.5-3.0 1.0-6.0 2.0-5.5 

*9-ヘキサデセン酸

*オレイン酸

1.0 0.5-1. 5 1.0 1.0 0.5 0.5 

40-72 13-44 19-50 9-40 7-42 20-50 

*9，12ーオクタデカジエン酸 13-38 33-58 34-62 11-29 55-80 35-65 

*9，12，15ーオクタデカトリエン酸 0.5 0.5 1.0 5-12 3. 0 2-13 

無印飽和脂肪酸

* 不飽和脂肪酸 FAOjWHO食品規格委員会食用油脂規格(案〉より

10 

T 

{掃}

50 

200 400 600 nm 

図 6. il由脂食品の包装印刷着色部分の透過率

ではブイノレムを主体とする包装による内容食品の油脂の

保護は極めて困難なことを示しているの.

一方， Bの2種は初期値は高いが，その後の増加過程

は緩やかである.表 1から明らかなように，包装材はA

lζ比して別段の特徴もなく，揖げ油の原料となる主な油

と落花生油の間にも大きな違いはない(表 7). 図 lの

熱的酸化過程をみれば， A， B共に同様の過程をたどっ

ている ζとから， A， BI間のこの増加傾向の迷いはれJ]脂

本来の性質によるものではなく，内容食品の油脂の分布

の違いに基づ、く日光の影響力の差，すなわち， Aは全体

が薄くて多孔性であり日光の到達がよいのに対してBは

パルキーな形態のため日光の深部への到達が妨げられた

という効果がこういう結果として作用したと考えるべき

であろう.しかしいずれにしろ包装が油脂の変敗に影響

を与えた様子は見られない.

検体7は極めて色が濃く，検体10はそらまめを油で揚

げたものゆえ，それぞれA，Bの中間的な挙動を示すと

考えられる. 検体4は淡い色の揚げ菓子であり， POV 

の変化はAに近いが， OVはいずれの条件にでも O.1以

下という結果を与えており， POV，OV共に低い極めて

良質の油を原料に使ったことがこういう結果として反映

しているのかもしれないが，確証はない.しかし， この

3つの場合についても，包装が油脂の変敗になんらかの

間.止作用を及ぼした様子はみられない.

それでは，乙れらの包装に紫外線吸収剤処理を施せば

油脂の変敗をいくらかでも遅らせることができるかとい

うことであるが，印刷面でおおわれた検体いわば包装表

面の紫外線透過能の低い検体が，その印刷面の性状とは

無関係に変敗していることを考えれば，否定的な答えを

ださざるを得ない.

結論として，今回選んだ10種の検体のように，プラス

チックフィルム包装の油脂食品について，直射日光暴露

下では，包装材の殊に透光性と関連した様々な性状の違

いは，油脂の変敗に対して有効な阻止作用を示すほどの

ものではないといえる.

ととろで，油脂分を多く含む菓子についてはその製

造，取扱いに関する通達がだされており(昭和52年11月

16 EI，環食第 248号〉それによると菓子の管理について
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は次の (a)および (b)に適合するよう指導されてい

る.

(a)菓子は，その製品中に含まれる油脂の酸価が 3

を超え，かっ，過酸化物価が30を越えるものであって

はならない.

( b)菓子は，その製品中に含まれる油脂の酸価が 5

を越え，または過酸化物価が50を越えるものであって

はならない.

今回の実験結果を ζの通達にそって考えるならば， 日光

暴露の条件では 1カ月以内にほとんどの検体が (b)に

触れる.一方，暗所放置したものについては， 3カ月経

過後もほとんどの検体が基準内におさまっている.この

乙とから，現在のようなフィルム缶装の油脂食品を取り

扱うについては，例えば!苫頭販売等日光暴露を伴うよう

な管理は絶対に避けるべきであることが要請される.
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口ンゲライフミルク容器の衛生化学的考察(第 i報〉 長期保存による溶出試験

佐藤憲一六渡辺悠二六吉田令子犬遠藤英美*

Hygienic Chemical Studies of Long Life Milk Packag;e (1) 

Migration on Long Term Storage 

KENICHI SA TO汽 YUJIWATANABE穴 REIKOYOSHIDA* 

and FUSA YOSHI END 0* 

はじめに

ロングライフミルク(以下LL牛乳と略す〉は長期保

存牛乳と訳され，牛乳を超高温で瞬間殺菌し，無繭的に

ポリエチレン(以下PEと略す〉加工紙製容器に充てん

したものである. LL牛乳に使用される容器は PE層の

間にアルミ箔をサンドウィッチ状にはさんだ5層の PE

加工紙製容器で，光・空気等の影響を受けにくい構造に

なっている.とのため今までの牛乳に比べ，冷蔵庫なし

でかなり長期間保存できるという利点、がある.また牛乳

に限らず，その他の液体食品にも様々な LLタイプの製

品が開発されへ 生産・流通・消費に大きな変化をもた

らす可能性を秘めている.従来LL牛乳について品質お

よび細菌学的な検討はかなり綿密に行なわれてきてい

る2叫が容器についての検討はあまりなされていない.

そこでLL牛乳用容器について衛生化学的な面から，長

期保存による溶出試験を実施したので報告する.

実験の部

試料 現在LL牛乳用容器に使用される多層の PE加

工紙は， 日本においてはテトラパック社のみで製造して

おり，同社から IIのLL牛乳用成型容器の提供を受け

試料とした.

試薬特に記載するほかは試薬特級を用いた.

装置 日本ジャーレjレアッシュ AA・1MK.II型原子

吸光分光分析計，目立 356型 2波長自記分光光度計，目

立 MPF-4型分光ケイ光光度計， 日本分光 IR-G型回折

格子赤外分光光度計， 目立 163型ガスクロマトグラフ，

目立635型高速液体クロマトグラフ

試料溶液の調製 LL牛乳用容器に浸出溶液として

水， 4%酢酸， 2096エタノーノレ，ルヘプタンをそれぞれ

*東京都立衛生研究所生活科学部食品添加物研究科

II入れ， 鹿が入らないように開口部を密閉し， 室温で

2， 4， 6， 12， 24週間放置した.

試験法 1. 過マンガン酸力リウム (KMnU4)消費量

水を用いて調製した試料溶液について， I食品衛生法J

の合成樹脂製器具および容器包装の規格試験5)の項，

KMn04消費量の試験法に従って行なった.

2. 蒸発残留物水， 496酢酸， 20%エタノーjレ，

n-へプタンを用いて調製した試料溶液について，上記 1

KMn04消費最と同じく，規格試験の項，蒸発残留物の

試験法に従って行なった.

3. アルミニウム 上記 2蒸発残留物試験において得

られた残留物に 1NHClを 10ml加えて溶かし，乙の液

について原子吸光分析法により亜酸化窒素・アセチレン

炎を用いて 2852Aでアルミニウムの測定を行なった.

別に原子吸光用アルミニウム標準液〈和光製〉を用い，

同様に操作して得た検量線から定量した.

4. 紫外部吸収 (UV)スペクト J(，. nーへプタンを用

いて調製した試料溶液を 200ml とりロータリーエパポ

レーターで n司へプタンを留去し， 残留物にドータイト

スペクト Jレゾール用 n-ヘキサン 10mlを加え試験溶液

とし，自記分光光度計により 200，，-，400nmの UVスペ

クト Jレを測定した.

5. ケイ光スペクトル 上記4UVスペクト Jレ試験に

おいて調製した試験溶液を用い，ケイ光光度計 lとより

290nmを励起光として 300，，-，500nmのケイ光スペクト

ノレを測定した.

6. 赤外吸収 (1R)スベクト J(，. n-へプタンを用い

て調製した試料棒液 200mlをロータリーエパポレータ

ーを用いて減圧濃縮したのち，真空デシケーター中で

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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nーへプタンを完全に除去した.ついで極く少量のドータ 表1.蒸発残留物

イトスペクトノレゾーjレ用クロロホノレムに搭かし， これを

IR窓板用 KBrの上に薄層ができるように流したのち，

風乾後真空デシケーター中でクロロホノレムを除去して赤

外分光光度計により IRスペクト Jレを測定した.

7. ガスク口マトゲラフィー (GC) n-へプタンを

用いて調製した試料溶液を 200mlとりクデノレナダニッ

シュ濃縮器を用いてかへプタンを留去し， 残留物に残

留農薬用 n-ヘキサン〈和光製)10mlを加えて試験溶液

とし，以下の条件でGCを行なった.測定条件充てん

剤 3% SE-52 Chromosorb W.AW-DMCS 60.--...-80 

mesh，カラム:ステンレス 3mmx2m，カラム温度:90 

""""'2900 100/min，柱入口温度:2900
，キャリヤーガス:

窒素 30ml/min，検出器:FID，感度:10x32，注入量:

5μl. 別に同様な条件で C10"""，CZ8の nーパラフィン(東京

化成製〉を用い，内部標準物質としてピレン (Eastman

Kodak製)25ppmを含むかパラフィン標準液につい

てGCを行ない検量線を作製した.

8. 高速ゲ)[，.パーミエーションクロマトゲラブィー

(GPC) nーへプタンを用いて調製した試料溶液を200ml

とりロータリーエパポレーターで nーへプタンを留去し，

残留物に液体クロマトグラフィー用テトラヒドロフラン

(関東化学製)lOmlを加えて試験溶液とし， 以下の条

件で GPCを行なった.測定条件充てん剤 Shodex

GPC A幽802，カラム 8mmx50cm2本，移動相:テト

ラヒドロフラン， 流速 1ml/min， カラム入口圧:20 

kg/cm2，検出器:R 1，感度:16，チャートスピード:

5mm/min.別に同様な条件で C30，C35， C40， C44のか

パラフィン(東京化成製〉を含む標準波を測定し，分子

量分布を求める検量線を作製めした.

結果と考察

アJレミニウムについては各保存期間とも検出されず，

ピンホーノレ等による溶出は認められなかった.

KMn04消費量については保存期間の違いによる差は

認められず，いずれも 1ppm以下で易酸化性物質の溶出

はわずかであった.

蒸発残留物の結果を表 1~(示す.ζれによると水， 4 

%酢酸， 20%エタノールについては保牢期間あるいは浸

出溶液の種類の違いによる差は認められず， 5ppm以下

であった. しかしかへプタンを試料溶液とした場合は

長期間保存したもの程高い値を示し， 6週間で34.28ppm 

と30ppmを超え， 12週間で 35.53ppm， 24週間で 36.67 

ppmと 30........，40ppmで平衡に達するように思われる .ζ

乙で伊ヘプタンによる蒸発残留物について， [""単純」に

かへプタンを脂肪分 1009百と恨定し牛乳中の脂肪4%，

週 (ppm) 
試料溶液

2 4 6 12 24 

水 4.67 2.95 1.93 2.38 2.17 

4%酢酸 5.08 2.23 0.88 1.15 4.58 

20%エタノーノレ 1.33 3.20 2.01 1.63 3.75 

nーへプタン 18.67 24.75 34.28 35.53 36.67 

表 2. 脂肪含有率による蒸発残留物の比較

脂肪分
週 (ppm)

% 2 4 6 12 24 

n四へプタン 100 18.67 24.75 34.28 35.53 36.67 

牛乳 4 0.75 0.99 1.37 1.42 1.47 

クリーム 20 3.73 4.95 6.86 7.11 7.33 

クリーム中の脂肪 2096として計算したものが表2であ

る. しかし PEに対する n-へプタンと脂肪の抽出力の

違い，水中油型エマJレジョンを形成している牛乳中の脂

肪と遊離脂肪の違いなどについて考慮すると，実際上で

は表 2の数値をさらに大きく下廻るものと考えられる.

uvスペクトノレ，ケイ光スベクトル， 1 Rスペクト Jレ

についてはいずれも各保存期間の試料溶液ともそれぞれ

ほとんど類似のスペクトノレを示した.そ乙で24週間保存

の試験溶液についてのuvスペクトルを図しケイ光ス

ペクトノレを図 2， 1 Rスペクト Jレを図 3に示した.uv 
スペクトノレをみると近紫外部に吸収がなく，またケイ光

% 
100 

50 

300 

A: n -Heptane 

B: Blonk 

C: Sample 

400 nm 

図 1.n-へプタン24週間保存溶液の紫外部吸収スペ

クト Jレ
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% 

60 

40 

A : Sample 

B : B I an k 

C : n-Heptane 

=詔 =ヰ

4∞ 500 nm 

図 2. nーへプタン24週間保存溶液のケイ光スペクト

ノレ

2000 1500 1000 C円ずl

図 3.nーへプタン24週間保存溶液の赤外吸収スペク

トノレ

10 20 

Retention time (min ) 

図 4. 1トヘプタン24週間保存溶液のガスクロマトグ

ラム

スペクトノレにおいてもブランクと同じようなノfターンを

示しており，不飽和化合物および多環芳香族化合物の存

在は認められない. 1 Rスベクトルからはパラフィンの

吸収以外，官能基を示す吸収は認められず， 1トヘプタン

に溶出してくる物質は PEローポリマーであると推察さ

ClO 

C15 
Pyrene 

C20 
C25 

10 20 

Retention time (min ) 

図 5. nーパラフィン標準波のガスクロマトグラム

RI 

10 15 

Retention time ( min ) 

図 6. 11-へプタン24週間保存溶液の液体クロマトグ

ラム

RI 

10 15 

Retention time (min ) 

図 7. 11ーパラフィン標準液の抜体クロマトグラム

れる.

GC  により 24週間保存の r へプタンの試験裕被につ

いて分析したチャートが図4である. また ClO-C28の

nーパラフィン 25ppm を合む標準液のチャートを図 5~L

示す.ここでl豆15における 25ppmの }l-パラフィンのピ
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ーク高と試料溶液を20倍に濃縮した図 4のチャートを比

較してみると，nーへプタンに溶出してくる物質は 1l-

C28 H58の分子量約 400以下においてはほとんど認めら

れず，より高分子量のパラフィン様物質であることがわ

かる.

GPC により24過間保存したかへプタンの試験溶液を

分析したチャートが図 6である.また同じく C30，C35， 

C40， C44の nーパラフィンを含む標準液のチャートを図

7に示した. 図7からかパラフィンの分子量分布測定

のため検量線を作製し， 24週間保存のかへプタンの試

験溶液のチャート(図 6)を解析すると，分子量分布は

分子量約2，000かち始まり，約1， 200で最大となり，後は

徐々に減少しているという ζ とがわかる.

まとめ

LL牛乳用容器について浸出液として水， 496J1fF酸，

205ぢエタノーノレ，n-へプタンを用いて 2，4， 6， 12， 24 

週間という保存期聞により溶出試験を行なった結果，次

の点、が明らかになった.

1. アノレミニウムは検出されず，容器に亀裂・ピンホ

ール等による欠陥は認められなかった.

2. KMn04消費量の値は小さく，易酸化性物質の溶

出はわずかであった.

3. 蒸発残留物のうち水， 496酢酸， 2096エタノール

については期間，浸出液の種類による差は認められず，

いずれも 5ppm以下であった.

4. nーへプタンによる蒸発残留物は長期になる程増大

し 30，，-，40ppm~乙速するが，実際の食品で考えると極め

てわずかな数値になると推論できる.

5. IIーへプタンに溶出してくる物質は各種のスペクト

ノレからパラフィン様物質であり， GC， GPC により分子

量約500"-'2，000で約1， 200 ~己最大分子量・分布をもっ物質

である ζとがわかった.

以上LL牛乳用容器について長期保存による溶出試験

を行なったが，実際の市販期間は12週間位とされており

衛生化学的には問題ないと思われる.

謝辞本調査にあたり，試料の提供をいただいたテト

ラパック社，並びに御協力いただいた衛生局環境衛生部

食品衛生課，乳肉衛生課，食品監視課の各位に深謝いた

します.
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東京都におけるPCB汚染の実態について(第6報〉 食品中のPCB含有量調査

山崎清 子汽 山野 辺秀 夫汽鈴木助治穴原田裕文*

Survey of Pollution with Polychlorinated Biphenyls in Tokyo (VI) 

Polychlorinated Biphenyl Content of Foods 

KIYOKO YAMAZAKI*， HIDEO YAMANOBE汽 SUKEJISUZUKI* 

and HIROFUMI HARADA* 

緒言

1968年，カネミ油症事件が発生し， 1972年にはその原

因物質であるポリ塩化ピフェニーノレ〈以下 PCBと略す)

の使用規制措置がとられた. 乙れを契機として， PCB 

による汚染状況の調査が全国的に行なわれ，われわれも

1971年以来東京都における PCB汚染の実態を把握する

ため魚介類を中心とした調査を行ない，毎年報告してき

た.今回も引き続いて主に食品中の PCB濃度を測定し

たのでその結果を報告する.

実験方法

調査試料は1977年4月より 1978年3月までに東京都内

の市場および小売活から入手した.その内訳は魚介類55

種類157検体，食肉 6種類15検体，乳製品 4種類25検体，

鶏卵10検体，包装紙10検体および都内在住の産婦から提

供された母乳10検体，計68種類 227検体である.操作お

よび定量は前報1-5) と同様~(，厚生省環境衛生局 PCB 分

析研究班による統一分析法に基づき，アノレカリ分解法に

よる前処理ののち， ECDガスクロマトグラフィーを用

いて PCBを測定した.

結果および考察

魚介類の PCB濃度測定結果を Table1 に示す. ま

ず可食部についてみると 156検体中92検体から PCBが

検出され，検出率595ぢ，平均値0.03ppmであった.ただ

し， 0.005ppm未満は不検出とした.今回の調査でとく

に高い植を示したものはボラおよびスズキで，そのPCB

濃度はボラ 0.55ppm， スズキ O.28-0. 33ppm， 平均

0.30ppmであった. しかし， 前回ボラ，スズキと共に

PCBの濃縮傾向が強い魚種の一つであろうと指摘した

コノシロは O.04-0. 06ppm，平均 0.05ppmとかなり低

い値を示している.われわれが過去に調査したコノシロ

の PCB濃度を年度毎に比較すると Table2に示すよ

うに， 1973年から順に 0.44ppm，0.41ppm， O. 39ppm， 

O. 08ppm， O. 05ppmと， 最近の 2年間は特に低い値と

なっている.また，今回調査した可食部全体についてみ

た場合， 前述のとおり PCBの検出率は 59%，平均値

0.03ppmで，前年度の検出率70%，平均値 0.04ppmと

比較すると両者とも若干ではあるが減少している ζ とが

わかる.さらに， PCB濃度が 0.05ppm以下の試料の割

合も1973年度から順に60%，74%， 80%， 85%， 88%と

明らかに増加しており，との ζとによっても年度萄・に

PCBは減少傾向にある ζ とが認められた.

次に内臓についてみると151検体中 123検体から PCB

が検出され，検出率81%，平均 0.17ppmで， ζのうち

1ppmを越えるものはイバラカニモドキ，サヨリ，スズ

キであった. また， 0.50ppm以下を示す試料の割合は

95.4%で，前年度の94.5%と比べてわずかではあるが増

加しており，可食部と同様減少傾向が認められた.

乳製品4種類25検体について PCB含有量を測定し，

その結果を Table3に示した.ζれによると育児用粉

乳からは検出されず，牛乳，バター，チーズからはわず

かではあるが検出されている.また，出産後 1'"'-'2か刃

の産婦10名から提供された母乳は全検体から PCBが検

出され，全乳中では 0.007ー 0.033ppm，平均0.018ppm，

脂肪中では O.23-1. 09ppm，平均 0.58ppmと前年度と

ほぼ同じ値を示した.

肉類については Table4に示すとおり，豚肉，豚肝，

牛肉，牛肝からは検出されず，鶏肉，鶏肝，鶏卵からわ

ずかに検出されたのみであった.

*東京都立衛生研究所理化学部徴量分析研究科 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 



Concentrations of PCB in Fishes Table 1. 

PCB concentration in internal organ 
(ppm wet wt.) 

PCB concentration in fish meat 
(ppm wet wt.) 

Sample 

掛

出J

4立

連キ

持主

盟・

M
U
-
-
H

・
H
C
U

可∞

Nω
印

Aburasokomutsu (Lepidocybium flavo・brunneum)

Aji (horse-mackerel， Trachrus trachrus) 

Akayagara (Fistularia petimba) 

Anago (conger， Astroconger myriaster) 

Anko (angler， Lophius litulon) 

Asari (Tαpes philiPpinarum) 

Bora (gray mullet， Mugil cephalus) 

Butter fish 

Buri (yellow tail， Seriolαquinqueradiata) 

Gazami (Portunus trituberculatus) 

Hatahata (sandfish， Arctoscopus japonicas) 

Hirame (flounder， Paralichthys olivaceus) 

Hokki-gai 

Houbou (gurnard， Chelidonichthys kumn) 

Ibarakanimodoki 

Isaki (grunt， ParapristiPomαtriline atum) 

Ishimochi (croaker， Argyrosomus argentatus) 

Itoyori (Nemilうterusvirgatus) 

Iwashi (sardine， Sardinos melanosticta) 

Kaki (Crassostrea gigas) 

Kamasu (barracuda， Sphyraena japonicus) 

Katsuo (bonito， Katsuwonus pelamis) 

Kegani (Erimacrus isenbeckii) 

Kichiji (Sebastolobus mαcrochi1つ
Kiwada (tuna， Neothunnus albacora) 

Koi (carp， Cyprinus carpio) 

Konoshiro (gizzard shad， Clupanodon punctatus) 

Kuruma-ebi (prawn， Peraeus jαponicus) 

Madai (red sea bream， Chrysophrys major) 

Mean 

0.05 

0.01 

0.09 

0.00 

0.07 

0.08 

0.32 

0.06 

0.07 

0.02 

0.03 

0.05 

0.02 

0.01 

1. 80 

0.08 

0.00 

0.01 

0.03 

0.11 

0.00 

0.04 

0.04 

0.00 

0.04 

0.09 

0.00-0.02 

0.02-0.38 

0.01-0.27 

0.01-0.14 

0.02-0.04 

0.02-0.27 

0.02-0.18 

0.00-0.01 

0.02ー 0.04

0.00ー 0.01

0.03-0.04 

0.03-0.04 

0.04-0.11 

0.00ー 0.30

Range 

ヮ
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N 

16 

Mean 

0.00 

0.02 

0.01 

0.04 

0.01 

0.02 

0.55 

0.10 

0.02 

0.00 

0.03 

0.00 

0.00 

0.01 

0.01 

0.03 

0.00 

0.00 

0.02 

0.02 

0.02 

0.00 

0.00 

0.02 

0.00 

0.01 

0.05 

0.00 

0.01 

0.00-0.11 

0.00-0.01 

0.00-0.14 

0.03-0.04 

0.01-0.06 

0.02-0.03 

0.00-0.11 

0.00-0.01 

0.00-0.01 

0.04-0.06 

0.00-0.08 

Range N 

2

8

2

5

1

i

1

1

1
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PCB concentration in internal organ 

(pp血 wetwt.) 
PCB concentration in fish meat 

(pp盟 wetwt.) Sample 
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Madako (Octopus vulgaris) 

Madara (pacific cod， Gadus macrocephalus) 

Mafugu (fugu， Fugu vermicularis porphyreus) 

Magarei (flat fish， Limanda herzensteini) 

Maguro (tuna， Thunnus thynnus) 

Masu (trout， Oncorhynchus masou) 

Mebaru (gopher， Sebastes inennis) 

Mirukui (Tresus keenae) 

Mutsu (japanese bluefish， Scombrops boops) 

Nishin (herring， Clupea pallasi) 

Saba (mackerel， PneU11Zotophorus japonicus) 

Sake (salmon， Oncorhynchus kete) 

Sanma (mackerel pike， Cololabis saira) 

Sawara (Sc01nberomorus niphonius) 

Sayori (halfbeak， Hemi1・ha1nphussajori) 

Shiira (dorado， Coryphana hiPpurus) 

Su1ζeto-dara (wal1eye pol1ack， Theragra chalcogra1nma) 

Surume-ika (sagittated calamary， Todarades paαifiωs) 

Suzuki (perch， Lataolabrax japonicus) 

Tachiuo (hairtail， Trichiurus lepturus) 

Taisho-elコi(prawn， Penaeus orientalis) 

Takabe (Labracoglossa a1"gentivent1"is) 

Tobiuo (flying fish， Prognichthys agoo) 

Unagi (eel， Anguilla japonica) 

Yoroiitachiuo (Roplob1"otula armata) 
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Table 2. PCB Concentrations by Year (Mean Value， ppm) 

Year 1973 1974 1975 1976 1977 

Sample f.m. 1.0. f.m. 1.0. f.m. 1.0. f.m. 1.0. f.m. 1.0. 

Konoshiro 0.44 0.50 0.4] 0.29 O. 39 O. 27 0.08 0.08 0.05 0.09 

Bora 0.40 0.33 O. 53 2. 23 0.44 0.83 0.30 O. 53 0.55 0.32 

Suzuki 0.44 0.50 0.40 8.80 O. 20 3.44 0.30 3.82 

f.m. : fish meat， i.o. : internal organ 

Table 3. PCB Concentrations in Dairy Products 

PCB concentration in PCB concentration in 
extractable fat (ppm) Sample N wet material (ppm) 

Range 

Butter 5 0.00 -0.02 

Process cheese 5 0.00 -0.01 

Modified milk powder 5 

h在ilk 10 0.00ー 0.01

Human milk 10 0.007-0.033 

N : number of samples 

Table 4. PCB Concentrations in Meats 

PCB concentratIon 

Sample N 
(ppm wet wt.) 

Range Mean 

Pork 3 0.00 

Pig liver 2 0.00 

Beef 2 0.00 

Cow liver 3 0.00 

Chicken 3 0.01-0.02 0.01 

Chicken liver 2 0.00-0.01 0.01 

Hen's egg 10 0.00-0.01 0.00 

N : number of samples 

容器包装紙では，紙コップ，紙皿，おにぎり用ノf ッ

ク，ストローなど10検体について調査したが，このうち

サンドウィッチ用紙ケースから 0.14ppm， 紙製のおに

ぎりパック， ストローからそれぞれ 0.04ppm， 紙レー

スから 0.02ppmとごく微量ではあるが検出された.

結 論

東京都内で入手した魚介類，肉類，乳製品，母乳，包

装紙について PCB濃度を測定したが，暫定規制値を越

Mean Range Mean 

0.01 

0.01 0.01 -0.05 0.03 

0.00 0.00 

0.00 0.00 -0.18 0.06 

0.018 0.228-1.092 0.584 

えるものはなかった.魚介類では前年度に引き続き減少

傾向が認められた.肉類，乳製品についてはきわめて低

濃度であり，前回不検出であった包装紙にわずかに検出

されたものがあったほかは前年度との差は認められなか

っfこ.

謝辞 本調査に御協力いただいた東京都衛生局環境衛

生部乳肉衛生課，食品監視課ならび、に母子衛生課の方々

に深謝いたします.
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食品中の石油系炭化水素に関する研究〈第 3報〉

東京湾麗貝中のパラフィン系炭化水素， 3，4ベンツピレンおよび硫黄化合物含量

井部明広*，西島基弘汽斉藤和夫*，上村 尚*

落合節子*，永山敏康汽牛山博文汽直井家寄太*

Studies on Hydrocarbons fro鵬 Petroleumin Foods (lII) 

Contents of Hydrocarbons， 3， 4 Benzopyrene 

and Organic Sulfur Compounds in Shellfishes in Tokyo Bay 

AKIHIRO IBE*， MOTOHIRO NISHIJIMA*， KAZUO SAITO*， 

日ISASHIKAMIMURA汽 SETSUKOOCHIAI*， TOSHIHIRO NAGA Y AMAぺ
HIROFUMI USHIY AMA * and Y ASUT A NAOI* 

緒 霞

種々の海洋汚染のうち，石油による魚介類の汚染実態

を知るための指標として，パラフィン類，硫黄化合物，

3，4ベンツピレンおよび窒素化合物等が種々報告されて

いるト12) これらはいずれも石油の成分であることから

汚染の指標とすることは妥当と思われるが，魚介類の汚

染原因は複雑多岐にわたるため，単一の指標で汚染を推

定することは困難と思われる.

われわれは前報13，14)において市販の魚介類を中心に

かパラフィン類含有量と汚染との関係を調査したが，特

に明確な関係は見られず， むしろ魚種により nーパラフ

ィン含量，または各炭素数の含量パターンに相違がある

乙とを推察した.今回われわれは将来東京湾において，

重油流出事故等が生じた場合のパックグランドとするた

めに，現在の汚染レベルを把握しておく必要があると考

え，東京湾内産の棲息場所に移動のない貝類について，

また棲息地の砂について， nーパラフィン類の C15，，-，C30

のもの，iso-パラフィン類のうちで C19のプリスタン，

3，4ベンツピレンおよび硫黄化合物の調査を行なったの

で報告する.

実験方法

1. 試料あさり Tαρes(Amygdala) philiPpina-

rum 17件， むらさきいがい Mytilusedulis 2件， ば

かがい Mactrachinensis 1件および砂22件.

2. 採取場所および年月日 大井埠頭京浜六区地先，

葛西沖海上公園三枚洲，千葉市千葉中央港海岸，木更津

市人工島海岸および富津市富津公園海岸(以下大井埠

頭，三枚洲，千葉中央港，木更津および富津と略す.ー図

1 )の 5カ所で1977年 5月から 9月にわたり採取した.

3. 試薬 i) nーパラフィン類標準溶液 前報13，14)に

準じ 1，，-，5ppm~L調製した. ii)プリスタン標準溶液

2， 6， 10， 14-Tetramethylpentadecane (Eastman Ko-

図 1. 採取場所

*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 
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ト恥不中氏

ヘキサン

加水分解

ヘキサン

カラムクロマトグラフイーL ~~~(キーゼノレゲノレ60 ， 10g 5%~7J() 
ヘキサン溶出 200ml 

第 1分画

ヘキサン溶解

Oヶ90ml

i アセトニトリル 50mlX 3 

ヘキサン層

l 濃縮乾田
イソオクタンi容解

モレキュラーシーブl段着

l( 5 A， 0.5g) 

モレキュラーシーブ イソオクタン層

第 2分間

90-200ml 

l 濃縮 5ml 
濃硫酸(1 ml) 1111出

濃硫酸層

ヘキサン洗浄

5%硫酸ナトリウム溶液 30ml 

ヘキサン 50mlX 3 

ヘキサン層

5%硫駿ナトリウム溶液洗浄 lド性

脱水濃縮乾田

アセトニトリル溶解

アセトニトリル層

j農縮乾悶

GC-FPD 

塩酸

ヘキサン

ヘキサン溶解
濃縮乾囲

ヘキサンi容解

isoーノfラフイン類用試験溶液

GC-FID 

チャート 1. 操作法

dak社製〉をヘキサンに溶解し 1""，-，5ppm~乙調製した 80，.._. 100mesh 2m X O. 3cm，カラム温度:90'""'-'290
0
， 10

0
/ 

温)3，4ベンツピレン標準溶液 3，4ベンツピレン(Koch- min昇温，注入口温度:300
0
，キャリアガス:Nz 30ml/ 

Light Laboratories Ltd， Colnbrook-Bucks-England) min，検出器:FID 

をアセトニトリルに溶解し 10"，20ppb~ζ 調製した. iv) ii)硫黄化合物のガスクロマトグラフィ一分析条件

ジベンゾチオフェン標準溶液 ジベンゾチオフェン(特 装置:島津 GC-IC型，カラム:596 OV圃 17chromosorb 

級和光純薬工業納社製〉をヘキサンに溶解し200'""'-'1，000 W (HMDS) 60'""'-'80mesh 1. 5mXO. 4cm，カラム温度:

ppb に調製した. v)ヘキサンおよびアセトニトリル 1800
，検出器温度:200

0
，キャリアガス:Nz 30ml/min， 

和光純薬工業側社製残留農薬用を用いた. vi)カラムク 検出器:FPD， 394nmフィノレター

ロマトグラフィー用シリカゲJレ キーゼJレゲル60(メ jレ 出)3，4ベンツピレンの高速液体クロマトグラフィー

ク社製〉を1300 18時間活性化後 100gあたり 4mlの水 (HPLC)分析条件 装置:日立633型，カラム:RP-18 

を加えた. vii)他の試薬は前報13，切に準じた. 15cmx2.1mm I.D.，移動相:アセトニトリ Jレ・水 (7: 

4. 操作法 貝類は可食部を 50g，また砂については 3)， 流量 :1ml/min， 圧力:85kg/cm2
， 検出器:日立

100g (湿重量〉を秤取し，斉藤ら15)の方法に準じて行な MPF-4，蛍光波長 403nm，励起波長 383nm

った.なお操作法はチャート u乙示した 6. 定量法 nーパラフィン類およびプリスタンについ

5. 測定条件 i) nーパラフィン類およびプリスタン ては，標準溶液のクロマトグラムを測定し，内部標準法

のガスクロマトグラフィ一分析条件装置:島津GC・5A により，その濃度と内部標準比より検量線を作成した.

型，カラム 396SE-52chromosorb W (AW.DMCS) なお 3，4ベンツピレンおよびジベンゾチオフェンについ
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プリスタン， 3，4ベンツピレンおよびジベンゾチオフェンの調査結果1lーノfラフィン，表1.
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0.82~11. 25(4.34) 大井:1:1予頭

ppm 108 ppm 8.52 ppm 200 ppm 19，000 C重油

T=O.Olppb未満T=O.Olppm未満Tニ 0.20ppm未満

23 
24 

nーパラフィン類のガスクロマ卜グラム

あさりおよび砂から得られた iso-パ

0.17ppmで他の各地点の平均値あさり O.25~0. 27ppm， 

砂 O.05~ 1. 05ppmと比較して高い値を示す傾向が見ら

れた.

2. ブPリスタン

)=平均

内部標準ピレン

ては，その濃度とピーク高より，検量線を作成した.試

験溶液について同様の条件でクロマトグラムを測定し，

内部標準比およびピーク高から検量線によって含有量を

算出した. あさり

C重油

図 2.

結果と考察

あさりおよび砂の 1l-パラフィン，プリスタン， 3，4ベ

ンツピレンおよびジベ、ンゾチオフェンの含量，ならびに

丸善石油納社製のC重油についての結果を表 1に示し

た.なお貝類については wetベース，砂については dry

ベースで計算した.

1. n-パラフィン類あさり，砂およびC重油から得

られたかパラフィン類分析用試験溶液のガスクロマト

グラムの一例を図2に示した.C重油が C20付近を頂点

としたパターンを示しているのに比較して， あさりは

C23 付近が頂点であり，若干異ったノfターンを示してい

る.また魚類で見られる13，1むようにある特定の炭素数の

ものの含量が多い等の特異的なパターンは特に認められ

なかった.砂はあさりと比較して，炭素数の多い方にや

やシフトしていた.

各採取場所ごとにあさりと砂の 12-パラフィン含量を

比較すると，砂よりあきりに高い備を示す傾向が見られ

たが，木更津の砂が平均1.05ppmと高い値にもかかわ

らず，あさりが 0.25ppmと地較的低い値を示したよう

に，量的な相関関係は特に見られなかった.また採取場

所の比較では大井埠頭の平均値があさり O.34ppm， 砂
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ラフィン類分析用試験溶液のガスクロマトグラムの一例

を図 3([示した.関の中矢印で示したように炭素数19の

プリスタンと同一位置にピークを確認した.本ピークに

ついては図4で示すように GC-Massによってプリスタ

10 20 分

図 3. isoーパラフィン類のガスクロマトグラム

ンであるととを確認した.

各採取場所ごとに，あさりと砂のプリスタン含量を比

較すると，あさりの方に若干高い値を示す傾向が見られ

たが，採取場所による差は特に認められなかった.

3. 3，4ベンツピレン あさりおよび砂から得られた

3，4ベンツピレン分析用試験溶液および 3，4ベンツピレ

ン標準品の高速液体クロマトグラムを図 5に示した.あ

さり，砂ともほぼ同様のクロマトグラムが得られ，標準

1QO 

43 

50 

。

57 

71 

100 

m/e 

図 4. あさり中のプリスタンのマススペクト Jレ

200 

図 5. 3，4ベンツピレンの高速液体クロマトグラム
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「一了ーザ

400 450 nm 

蛍先スペクトル

り

300 

あさり

3，Lj.ベンツピレン

350 nm 

励起スペクト)1，;

(溶媒:アセトニトリル@水)

図 6. HPLC!とより分取した 3，4ベンツピレンのスペクトノレ

品と同じ Retentiontime にピークが認められた.ζの

ピークについて 3，4ベンツピレンであるととを確認する

ために HPLCによる分取を行ない，蛍光分光光度計に

より確認した.図 6にあさりの HPLCにより分取した

溶液の蛍光および励起スペクトノレを示した.なお HPLC

により同時に作成した検量線によって定最を行なった.

またあさりに 3，4ベンツピレンを 2ppb添加し回収実験

を行なったところ，回収率は82%であった.

各採取場所ごとに，あさりと砂の 3，4ベンツピレン含

量を比較すると，あさりより砂に高い値を示す傾向が見

られた.また採取場所の比較では，大井埠頭の平均値が

あさり O.43ppb，砂は最高 5.01ppb，平均値で 3.43ppb 

であり， 他の地点の平均値あさり O.lu，...，_.O. 27ppb， 砂

O. 65，...，_.1. 09ppbと比較して高い値を示す傾向が見られ

た.あさり以外の貝では，むらさきいがいが三枚洲で

O.38ppb，千葉中央港で 4.58ppb，ばかがいが千葉中央

港で O.92ppbとあきりに比較して高い値を示したことか

ら，貝の種類によって 3，4ベンツピレンの取込み量が異

ることも考えられる.

4. 硫黄化合物 あさり，砂およびC重油から得られ

た硫黄化合物分析用試験溶液のガスクロマトグラムを図

7に示した.図の中C重油のクロマトグラムに矢印で示

したピークがジベンゾチオフェンのピークであり GC-

Mass !とより標準品と比較して確認した.また試料につ

いても矢印で示したように問様のピークが認められた.

樫本らわは，ジベンゾチオフェン以外のピークについて

も，いくつかのピークが硫黄化合物のジベンゾチオフェ

ン類であると報告しているが， ピークパターンも重油の

それと非常に類似していることから，石油汚染との関係

に何らかの指標となる ζ とが考えられる.

ジベンゾチオフェンの含量について採取場所の比較で

は，大井埠頭が最高 11.25ppb，平均値 4.34ppbで他の

地点、の平均値 O.65，...，_.1. 02ppb と比較して高い値を示し

た.乙の ζとは本地点で採取した砂に油臭いものが多か

ったことも含めて汚染との関係を示唆していることも考

えられる.また三枚洲のむらさきいがいが 6.94ppbと，

同地点のあさりの平均値 O.65ppbに比較して非常に高

い値を示したことから，貝の種類による取込み最の違い
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10 20 30 小

図 7. 硫黄化合物のガスクロマトグラム

が考えられ，むらさきいがい等が石油汚染の指標生物と

なり得るか否か，今後検討する予定である.

結論

東京湾産の貝類および砂について石油類による汚染の

ノてックグランドを知る目的で， 石油中の成分である n-

パラフィン類，プリスタン， 3，4ベンツピレンおよび硫

黄化合物中のジベンゾチオフェンについて含有量の実態

調査を行なった.

1. nーパラフィン類およびプリスタンは，あさりと砂

を比較した場合，あさりに高い値を示す傾向が見られ

た.また 3，4ベンツピレンはあさりと砂を比較した場

合，主j、に高い値を示す傾向が見られた.

2. 採取場所ごとに r パラフィン， 3，4ベンツピレン

およびジベンゾチオフェンの値を比較すると，あさり，

砂とも平均値で大井埠頭が高い値を示したことは，本地

点での砂に油臭を有するものが多かったととも含めて，

これらの物質が汚染の指標に成り得ると思われる.特に

硫黄化合物ではC重油と試料とのガスクロマトグラムが

類似していたことから，硫黄化合物が石油汚染の指標と

成り得ることも考えられる.

3. むらさきいがい，ばかがいはあきりに比較して，

3，4ベンツピレンおよびジベンゾチオフェンの含量に大

きな違いが見られたことは，あさり以外の貝が石油によ

る汚染により多く影響される可能性もあるととから，今

後ζれらについても調査を継続していく予定である.

(本研究の概要は日本食品衛生学会第35回学術講演会

1978年5月で発表した.) 
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食品中のマイ 3 トキシンに関する研究〈第10報) Sterigmatocystin分析法の検討

矧 公子*， ~ì J詰基弘エヘ冠 政光*，十I ~H.光男ホ

有賀孝成六石川ふさ子六 i宜主1: 家者太*

Studies on Mycotxins in Foods (X) 

Analytical Procedure and Determination of Sterigmatocystin 

KIMIKO KAN大 MOTOHIRONISHIJIMA*， MASAMITSU KANMURI*， 

MITSUO NAKAZATO*， TAKANARI ARIGA*， FUSAKO ISHIKAWA* and YASUTA NAOI* 

(1) フ口リジルカラムケ口マトゲラフィー あらか

じめフロリジノレlOgをエタノーノレ叩水 (9: 1)の混液 75

mlを用いて充填したカラムにカラムクロマト用試験溶

液を負荷した. さらに 2必塩化カリウム溶液ーエタノー

ノレ(1: 9)の混波 50m1，次いでヘキサン 80mlを用いて

洗浄した後，アセトンー~語化メチレン (5 : 95)混液 200

mlで溶離した. カラムクロマトグラブィーの流速はい

ずれも 5~6ml/millで行なった.溶離i夜は濃縮乾間後，

160 東京都新宿区百人町3-24-1

緒 品霞

Sterigmatocystinは Af1atoxinB1と同等またはそれ

以上の毒性および発癌性があるといわれているト3) 新

たに厚生省癌研究班が Sterigmatocystinは低濃度でも

長期間の投与で肝癌を発生させるとの報告4，5)を発表し

て注目されている.

乙の Sterigmatocystinを高率で産生する flsρergillus

vel'sicolorを食料等から高頻度に検出しながら 6，7) Ste-

rigmatocystin の汚染報告例が少ないことは従来の試験

法が煩雑で非常に時間を要するために汚染実態調査があ

まりなされていないことも原I7SIの一つであると思われ

る.そこでわれわれは汚染の考えられる穀類を中心に汚

染実態調査を行なうに先立ち多数の試料を迅速に処理す

るための手段を種々検討した結果， Shannon等の方法め

が煩雑な溶媒分離操作を行-なわず，抽出液を直接カラム

クロマトグラフィーにより，クリーンアップを行なって

いることに着眼して，改良を加えることを試みた.

すなわち，抽出放をブロリジjレおよび SephadexLH-

20カラムクロマトグラフィーにより完全にクリーンアッ

プを行なった後， 薄j菌クロマトグラフィー(以下 TLC

と111各す〉に付し，デンシトメーターで定量する方法を検

討したところ良好な結果を得たので報告する.

実験方法

1. 試薬

1) Sterigmatocystin標準披 Sterigmatocystin(Ma -

kor chemicals Ltd.)をクロロホノレムに溶かし 5ppmお

よび 1ppmの濃度に調製した.

*東京都立衛生研究所生活科学部食品研究科

2) カラムクロマト用 SephadexLH-20 Pharmacia 

Fine Chemicals 

3) TLC用プレート DC-Fertig-platten Kiesel gel 

60 (Merck社製，無蛍光)20cmx20cm 

4) その他の試薬は全て市!仮特級品を用いた.

2. 装置

1) カラムクロマト管:2.2cmx50cm (ブロリジノレ

用)， O. 8cm><50cm (Sephadex LH-20用〉

2) 粉砕器:三菱電機納製

3) ホモジナイザー:日本精機事@製

4) 自記蛍光分光光度計:目立製 MPF-2A型

3. 操作法

1) 抽出およびカラムク口マト用試験溶液の調製

粉砕した試料 50gをプレンダーカップに秤取し， メ

タノーノレ 180mlおよび 496塩化カリウム、溶液 20mlを

加え， 5分間ホモジナイズした後ろ過した.ろ液 100ml

を分取して，約 20mllζ減圧濃縮し，カラムクロマト j刊

試験溶液とした.

2) クリーンアップ

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，Tokyo， 160 Japan 
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Acetone 1 ml 
CoilAnn chromatography 

|(Se帥 x山 o65cm) 
Acetone 

Eluate (15~25m l) 
I evaporate to dryness 

Residue 

Sample (50g) 
MeOH 180ml， 4% KCI 20ml 
homogenize (5 min.) 
filtrate 

Aq. MeOH layer (lOOml) Residue 
I evaporate 20ml........・H ・...・ H ・-…仏)

Column chromatography 
(Florisil 10g， EtOH-water (9:1) 75ml) 
EtOH-2% KCI (9: 1) 50ml 
Hexane 80ml 
Acetone-CH2C12 (5: 95) 200m l 

Acetone-CH2C12layer 

I evaporate to dryness 
Residue 

CHCb 
Thin layer chromatography 

Kieselgel 60 plate 
developing solvent 
Benz~ne-MeOH-HAc (90:5:5) 

spray with 20% AICb in EtOH 
heat for 20 min. at 80

0 

Detection 

I UV light 365nm 
fluorodensitometry Ex. 355nm， Em. 496nm 

Scheme 1. Isolation and Determination of Sterigmatocystin 

クロロホ jレム 1mlに溶かし， TLC用試験溶液とした.

(2) Sephadex LH-20力ラムクロマトゲラフィー

(1)のクリーンアップ操作で妨害蛍光のみられたもの

または Sterigmatocystinが検出された試験溶液につい

ては溶媒を乾間後，真鍋等9)の方法に準じて処理した.

すなわち，残留物を 1mlのアセトンに溶かし， あらか

じめアセトンで膨潤した SephadexLH -20 (45cm充

填〉のクロマトカラム上l己負荷し，アセトンで溶出し

た.溶出液の 15mlから 25mlの画分を取り， 濃縮乾

国後， 残留物を 1mlのクロロホノレムに溶かして TLC

用試験溶液とした.

3) TLCによる定性，定量

TLC用試験溶液を TLC用シリカゲノレプレートに

10pl塗布して，ベンゼンーメタノール戸酢酸 (90: 5 : 5) 

を展開溶媒として展開した.展開後， 2096塩化アルミニ

ウム・エタノール溶液を噴霧し， 800 20分加熱した後，

365nmの紫外椋照射下で Sterigmatocystinのスタンダ

ードと同ーの Rf付近に黄色蛍光スポットの有無を確認

した後， Ex. 355nm， Em. 496nmで蛍光デンジトメト

リーにより定量を行なった.検量線は Sterigmatocystin 
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of Extractive Solvent 

0:200 

Fig. 1. 

Thin Layer Chromatogram of Sterig-

matocystin in Brown Rice 

(A) Isolation with MeOH; 496 KCl (200 : 0) 

(B) グ (180: 20) 

(C) グ(120: 80) 

(D) グ (40: 160) 

S. T. Sterigmatocystin 

Developer ; Benzene : MeOH : HAc (90 : 5 : 5) 

Fig. 2. 

の試料と同一プレート上に 20ng..-..-80ngを塗布して展開

後，デンシトメーターにより測定して作成した.

なお試料からの Sterigmatocystinの抽出， 分離精製

操作を Scheme1 に示した.

実験結果および考察

100 

〆四旬、、
》ミ
、......-

h 
H 
ω 
S 50 
0 
ω 
p:; 

5 工之 3 九

KC1 Concentration(メ)

。

Recovery of Sterigmatcystin by KCl 

Concentration of KCl Solution in 

Extract 

Fig. 3. 

が考えられる.そ乙で試験溶液の塩化カリウム濃度と回

収率の関係について検討した結果は Fig.3 ~ζ示した通

りであり，塩化カリウム濃度は 096では Sterigmatocy-

はinは吸着されて溶出しなかったが 1..-..-5%ではほぼ一

定で95%以上の回収率が得られた.

(2) 組成比次に試験溶液中の塩化カリウム熔液と

メタノーノレの比がカラムの回収率に与える影響を Fig.4

1. 抽出溶媒

試料から Sterigmatocystinを抽出する抽出溶媒はメ

タノーノレ系を用い，塩析，分配およびエマノレジョン防止

等を考慮して塩化カリウム、溶液ーメタノーノレによる抽出

を試みた.塩化カリウムの濃度はほぼ4%程度で塩析等

の効果が期待できたため， Sterigmatocystin を玄米に

添加して，メタノーJレおよび4%塩化カリウム溶液の混

合比を変化させた場合の抽出率および妨害物質の影響に

ついて検討した結果は Fig.1および Fig.2に示した

通りであり，メタノーjレのみで抽出する場合より， 10~ぢ

程度の水分を含有した方が抽出率が良好であった.しか

し，それ以上に水分含量が増加するに伴い抽出率が下が

る傾向を示した.また水分合最が7096以上Jζなると水溶

性物質を多く抽出し，濃縮した時，析出するためにカラ

ムクロマトグラフィーの操作が不能となった.そ ζで抽

出溶媒としては 4%塩化カリウム捺液ーメタノーノレ(1:

9)を用いることとした.

2. 力ラムクロマトゲラフィー

完全なクリーンアップと時間の短縮を目的として最適

条件を詳細に検討した.

1) カラム用試験溶液

カラム用試験溶液 (Scheme1の…(A))の塩濃度お

よび組成比が回収率および妨害物の除去に大きく影響を

与えるため検討を行なった.

( 1 ) 塩濃度 カラムクロマトを行なう場合，試験溶

液中の塩濃度がカラムの吸着および分配に影響すること
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。Standa.J;'d， <<1 Stalidard+Sa.ll1p1e 

5 2 l 。15:5 5:15 10:工O

矧KC1:MeOH

0:20 

Recovery of Sterigmatocystin by KCl 

Concentration of KCl Solution in 

Cleaning Solvent 

Fig. 6. 

Recovery of Sterigmatocystin by 

Volume Ratio of 496KCl and 

MeOH in Extract 

Fig. 4. 

されるのみで， Fig. 5 Iと示したように妨害物の除去は

不完全であった. そ乙でわれわれは塩化カリウム椿波田

エタノーノレをカラム洗浄に併用したととろ，妨害物の除

去に効果があるととを見出した.そ ζでカラム洗浄液と

して用いる塩化カリウムーヱタノール混波について塩化

カリウムの濃度，塩化カリウム溶液とヱタノーJレの比お

よび洗浄液量について検討し，さらにヘキサンの洗浄液

量についても検討を加えた.

( 1 ) 塩化力リウム由主タノー)[..混液

① 塩濃度 塩化カリウム溶液とエタノーJレの混合割

合を 1: 9として塩化カリウムの濃度を変化させた場合

の回収率を Fig.6 Iと示した.塩化カリウム濃度が 1%

以上では回収率は95%以上と良好な結果を与えた.しか

し混液の調製に際し 3%以上の濃度では塩化カリウムの

析出が見られるととかち塩化カリウム濃度は 2%とし

た.

S.T. ( A ) S.T. (B)  S.T. 

。。
Cコ Cコ

oζコ ζコ o 0 ζコ

。
。。 。

--_._.....恥

② 混合比 2%塩化カリウム溶液を用いて，塩化カ

リウム溶液:エタノーノレの混合比と回収率の関係をFig.

nr示した.混合比が 1: 9， 2: 8の時95%以上と良好

な回収率を与えた.しかし塩化カリウム溶液の濃度比が

3以上になるに伴い回収率の減少がみられた.そとで塩

化カリウム溶液および、エタノールの混合比は 1: 9とし

た.

①洗浄溶媒量洗浄溶媒量と回収率との関係をFig.

81r示した.溶媒量は 20ml以下では洗浄不充分のため

不純物による妨害蛍光がみられ，みかけ上の回収率は

100%を上回った.しかし 30ml"，-，70mlの範囲では回収

率および妨害蛍光除去の点で良好な結果を与えた.そ ζ

で洗浄液量は 50mlとした.

Thin Layer Chromatogram of Sterigma-

tocystin in 1¥在iso

(A) Washed with Hexane 

(B) Washed with EtOH-2%KCl and Hexane 

S. T. Sterigmatocystin 

Developer ; Benzene : MeOH : HAc (90 : 5 : 5) 

Fig. 5. 

Ir示した.抽出溶媒を減圧下で濃縮した場合，メタノ-

Jレは共沸を起とさず初めはメタノーノレのみが留去される

ととから 75mlまで留去すると，塩化カリウム溶液とメ

タノーノレの比が 5:15となり ，20mlまで留去した場合

は10: 10となる.そとで 5: 15......，10 : 10ではほぼ間程度

の結果が得られる乙とから，試験熔液はカラムに負荷す

る量を考慮して 20mlまで濃縮するとととした.

2) 洗浄溶媒の検討

Shannon等は妨害物除去のためカラム洗浄にヘキサ

ンを用いて行なっているが， ζれでは油状物質が除去
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Fig. 8. Recovery of Sterigmatocystin by Volume 

of Cleaning Solvent 

(2) 洗浄用ヘキサン量洗浄溶媒として用いるヘキ

サン量と回収率の関係を Fig.9 Iと示した.100mlまで

は回収率に影響を与えずそれ以上では回収率が低下する

傾向がみられた.そこで洗浄用ヘキサン量は 80mlとし

た.

3) 溶離溶媒の検討

Shannon等の用いているアセトンー塩化メチレン (5: 

95)について溶離溶液量を検討した結果は Fig.101e:示

した通りであり ，150ml以上で溶離すると回収率はほぼ

100%と良好な結果が得られた. そ乙で溶離液量は 200

mlとした.

4) Sephadex LH-20力ラムクロマトゲラ7ィー

真鍋等の方法を用い Sterigmatocystinをアセトンで

溶出させた場合， 真鍋等の結果とほぼ同様に 15""，25ml

100 

f向、、

、、句F"L' 

肖炉匂ω 80 。、50 

。 50 100 150 

(m1) 

Fig. 9. Recovery of Sterigmatocystin by Volume 

of Hexane for Cleaning Solvent 
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、、J

h 
h 
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。 50 100 工50 (m1) 

Fig. 10. Recovery of Sterigmatocystin by 

Volume of Elute 

Table 1. Recoveries (96) of Sterigmatocystin 

Added to Sample 

Sterigmatocystin Added (ppb) 

Sample 40 200 

Rice 92 98 

Brown rice 97 98 

Miso 90 96 

Corn 92 92 

Wheat 103 91 

の画分に98%以上溶出されかつ妨害蛍光は完全に除去さ

れた.そこでフロリジルで妨害物が除去しきれないもの

について，本操作を行なうとととした.

3. 添加回収実験

本試験法を用い，粉砕した米，玄米，みそ，コーンお

よび、小麦に Sterigmatocystinを各々 40ppbおよび 200

ppb になるように添加し，一晩放置後，回収実験を行な

った結果は Table1に示した通りであり，いずれも 90
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%以上の良好な結果が得られた.

結論

穀類および食品中の Sterigmatocystin を塩化カリウ

ム溶液ーメタノール混液でホモジナイズ後， ろ過して得

た抽出液をフロリジノレおよび SephadexLH-20カラム

クロマトグラブィーでクリーンアップ後， TLC により

展開後デンシトメトリーで定量する方法を検討した.

その結果，従来の溶媒分離操作を行なう試験法に比較

して分析時間も非常に短縮でき，また薄層クロマト上に

妨害蛍光もみられなかった.回収率は90%以上であり，

また確認限度も 40ppbである ζ とから， 実用上充分使

用できるものと考える.

なお本法を用い，市販品の小麦5件，米 100件，玄米

30件， コーン10件，みそ121件，雑豆150件の市販品につ

いて調査を行なったととろ，現在のととろいずれからも

Sterigma tocystinは検出されなかった.
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ク悶レヲラ常用者聞に発生した光組敏症皮膚炎について

田村行弘*，西垣 進 * ， 真 木 俊 夫 *

嶋村保洋*，直 井家寄太*

Photosensitive Dermatitis caused by Chlorella Tablets 

YUKIHIRO TAMURA*， SUSUMU NISHIGAKI*， TOSHIO MAKI*， 

Y ASUHIRO SHIMAMURA * and Y ASUT A NAOI* 

緒 言

昭和田年4月に，クロレラ常用者の聞で，顔や手の甲

などに浮腫や紅斑を伴う皮眉炎が発生し，とれらの被害

者から都衛生局に届出があった.乙れに基づいて，都内

の病院やクロレラ販売員などを通じて調査を行なったと

乙ろ，ほかにも閉じ症状を訴えるものがかなりいるとと

が判明した.乙の皮庸炎は，露出部に限られている ζ と

から光過敏症によるものと推定した.

光過敏症発現物質には，ポJレフィリン系化合物が知ら

れており，その一つに chlorophyll分解物がある.とれ

には動物性の原因食としてアワビのツノマタによる中毒

例1)が，また植物性では牧草などによる家畜類2)や，高

菜漬などによるケッ歯類動物の中毒例トわが報告されて

いる.さらに乾燥クロレラには，約 3%の chlorophyllめ

が含まれているととから， ζの分解物に起因する事故と

推定し，原因究明を行なったと乙ろ，皮膚炎とクロレラ

服用との因果関係が明らかとなったので，その大要につ

いて報告する.

症例調査

調査の結果を Table1にまとめて示したが， 都衛生

局で調査した同じ時期に日本皮膚科学会めにおいて，類

似の皮j膏炎患者が16名いる乙とが報告されたので，さら

に追跡調査を行なって乙の表中にまとめた.被害者の共

通点は， fK社製クロレラ錠JC以下Kクロレラと略す〉

の常用者であり，また皮庸炎発生後，治療のために服用

を中止すると，数週間で快方に向うことであった.乙の

ζ とから，皮庸炎の原因食はKクロレラであることが強

く指摘された.

被害者は，合計23名発見され，その発生は昭和51年6

月から翌年6月までみられ，特に昭和52年春に集中して

いた.また発症部位は，顔，手の甲，背などの露出部に

限られ，その症状は浮腫や網状紅斑または紫斑を呈し，

炎症が強いと痛みを伴ない，局所の皮膚の壊死や演療な

どを起ζ しているものもいた.乙の症状については，実

川らめの報告とも共通しており，いずれも日光に暴露さ

れる皮庸に限り発症していることから，光過敏症による

と推定された.

以上の一連の調査から， クロレラ服用と皮庸炎との間

に，強い相関があるととが明らかになった.

実験方法

1. 試料

1) K社製クロレラ 被害者の服用していた残りの錠

剤12検体，市販の錠剤37検体， K社から提出された頼粒

(打錠に先立って作られたもの;以下K頼粒と略す)12 

検体と原末10検体.

2) K社以外のクロレラ 市販の錠剤38検体，提供さ

れた原末15検体.

3) クロレラ関連製品 クロレラ抽出物エキス 5検

体， chlorophyll製剤 3検体.

以上の合計 132検体について，次の検査を行なった.

2. 動物試験

動物による光過敏症発現の試験は，橋本らしめの照射

試験法に準じて行なった.

1) 動物と飼育法

動物は 4"-'5週齢の ICR系雄マウス (体重 25g前

後)， 1群 3匹ず、つを用い， 実験食には錠剤と頼粒は乳

鉢で粉砕し，また原末はそのままマウス用飼料 CC-3

飼料粉末，日本クレア社製〉に 1: 1の重量比で混合し

*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・1m，Tokyo， 160 Japan 
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Table 1. 光過敏症の事例とその摂取量
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発症または性別年齢喫食開女ム 摂取量
受診年月日 一錠/日 症 状

51. 6， 

51. 11 

顔面，手，背の露出部に浮腫，高痛性紫斑女 67 51. 5 30 

2 51. 7，10， 女 17 49. 5 20 顔面，手，腕に紫斑， 52年5月には浮腫，皮斑，紫斑，圧

52. 5 痛

3 51. 10 女 47 48~49 20~50 顔面の発赤，腫脹，rt痛→網状紅斑，紫斑，一部頬部壊死
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0
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鼻，額に紅斑

顔面の浮腫ー→鼻，背，両頬部，両手背に網状壊死

顔面の浮l麗→顔面に色素洗着，早期ケロイド，手の甲に、湿

疹→ケロイド症状悪化し疹痛を伴う

顔面，手，背に皮庸炎，耳の変形

顔面，耳，手の甲，頭部に腫脹，紅斑，皮下出血

顔面の浮腫→顔面，両耳介，両手，背に網状，分岐状紅斑，

圧痛

前額部から両頬→両耳介に紫紅色皮斑，落痛

顔面，手，背に腫脹→額，耳，手iζ紫紅斑，水泡，腕皮，

庄痛

顔面，手，背に浮腫→手，背広網状紅斑または紫斑

鼻，背部，両頬，手，背に樹枝状紅底

顔面，耳の周辺部の皮庸が黒赤色に変色→右手の甲に網状

紅斑

口，目の周辺部の皮庸が赤かっ色に変色

指に発疹→顔面，手，背iζ浮腫→網状浮腫，出血斑，一部

皮庸壊死

指に浮腫→顔面，頚部に紫斑~かっ色の網状斑，悲痛

顔面，手，背i乙発疹→浮腫，暗紫紅色斑状出血斑，rt痛

手首より先全体はれる→内出血紫色斑

両手が紫色を呈し悲痛あり，顔面のはれ→頬，耳たぶにし

もやけ状皮膚炎

頬，手，背に腫脹→紅斑

顔面，手の甲，二の腕に漆カブレ様の皮庸炎

顔面，特l乙額，あごにあせも様湿疹

Table 2. 動物の光過敏症判定基準

発現皮

陰性

症 状

異状を認めないもの

耳の血管の怒脹，紅斑が観察期間中

に消失するもの

陽性 十 耳の血管の怒脹，車工斑，腫脹を呈す

るもの

朴 耳の血管の怒脹，紅斑，腫脹および

顔面の腫脹，狂奔を呈するもの

i1+ 照射中または数時間後に死亡するも

の

て調製した. また動物は， できるかぎり暗くした部屋

に置き，連続5日間，実験食を自由に摂取させ飼育し

た.

2) 光照射と動物の光過敏症判定基準

実験食で 5日間飼育した動物に対して， Fig. 1 ~[示

したような装置で， 2時間可視光線を照射したく照度

3000Lux). 

動物の光過敏症発現度の判定は，光照射中， 終了直

後，および24時間後の動物の障害状態により， Table 2 

のように分けた.光過敏症が強く現われたが死に至らな

い動物(十ト〉は，照射後 3"'4日自に耳の壊死，脱落，

顔面および背部の脱毛や潰療などが観察された.
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DUろランプr ¥ ( i (500wカラ四写真用)

下

水 f 一一←一一 i

峰三二主主 水層
(透明硬質塩ピ製)

ケ由~

ム
動扇鰍

Fig. 1. 光照射試験装置

3. chlorophyll分解物の定量法と薄層クロマトゲラ

7-r-

1) 定量法

橋本4)，Chibaら10-12)の方法を準用し， Fig. 2に示し

た操作で定量を行なった. chlorophyll分解物の総量は，

標品として納ヤクルトから提供された pheophorbideを

T.L.C. で精製し用い， 667nmの吸光度から算出し

たため， pheophorbideの換算値として現わした.

2) 薄層クロマトゲラフィー

定量試験で得た色素原液と，分解物抽出液について，

薄層クロマトグラフィー(以下 T.L.C.と略す〉を行な

った. 薄腫板には silicagel (Merck社製〉を用い，

展開溶媒に toluene，ethylalcohol， chloroform， water 

(300 : 15 : 3 : O. 5)を用いた.主な chlorophyll分解

物のスポットは，肉眼と紫外線 (Amax3650A)照射に

よる赤色蛍光により確認した.また各スポットは，エチ

ノレエーテノレに溶出させ，可視部吸収スペクトノレとアノレカ

りによる転溶性などから同定した.

結果と考察

1. 動物試験

各種クロレラの動物試験の結果を Table3に示した

が，被害者が服用していたKクロレラ 12検体全部と， K

頼粒12検体中11検体は，いずれも動物試験が臨性であっ

た.しかし，乙のように腸性を示した群の動物でも，光

を照射しない場合には，異常が現われなかった.またこ

れら動物の光過敏症は，照射中と照射直後に耳の紅斑，

癌停が起こり，顔面の腫脹，狂奔などを呈し，その中の

あるものは数時間後に死に至るものもあるほど症状が強

く現われた. Photo 1に発症動物の例を示した.

一方K社所有のクロレラ原末10検体については，動物

試験陽性を呈するものが 1検体もなかった.さらに対照

水層

試料

遠出

o. 10g 

ガラス製ホモジナイザー

85%アセトン捺被

(20， 20， 10ml) 

ホモジナイズ

上澄液 洗殿物[一円レ 30ml
4.........5回 596硫酸ナトリウム溶液

で洗浄

エーテノレ層

[ 一水硫酸ナトリウム〉

エチノレエーテノレで

色素原液 50ml にメスアップ
その 20ml

I 17%塩酸例 10ml)

エーテノレ層 塩酸層

水層

Fig. 2. 

j 飽和硫酸ナトリウム溶液

150ml (または酢酸ナトリ

ウムで pH4とする〉

エチノレエーテノレ17ml

エ一テjルレ層| 叩…レは一ヱ←寸一→テル

20ml ~にとメスアツフプ
。

分解物抽出液

667nm測定

クロロフィノレ分解物の分析法

に用いた他社製クロレラ錠38検体，他社所有のクロレラ

原末15検体についても，すべて動物が光過敏症を起乙す

ものはなかった.

以上のように， K社製クロレラ錠と頼粒にだけ光毒性

が確認され，そしてその原末に異常がないととから， K

社の錠剤製造工程に，毒化の原因があったものと判断し

fこ.

さらに，市販のKクロレラ37検体を調査したととろ，

24検体に陽性を示すものがみつかった.ζのものは，昭

和51年4月から翌年4月初旬までの間に製造されたもの

に限られていた.乙の結果は， Table 1 ~C示した症例調

査の皮膚炎続発時期と一致しており， Kクロレラ服用と

皮膚炎発症との因果関係をさらに強く裏付けた.

2. クロレラ中の chlorophyll分解物の間定

動物試験陽性のKクロレラとK頼粒における T.L.C.
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2. 耳の脱落，耳および呂周辺部の脱毛(-It)

動物の光過敏症発現の状態

耳，顔面の腫脹(十十〉1. 

Photo 1. 

クロレラとその関連製品の動物試験の検

査結果

Table 3. 
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Fig. 3. クロレラ中のクロロフィノレ分解物の薄層ク
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(300 : 15 : 3 : O. 5) 

。11 

クロレラ関連製品
(シロップなど〉

12 粒県民製社K 

5 

クロロフィルマグネシウム塩

銅クロロフィリン

鉄クロロフィリン

。
n
u
n
u
n
u
 

5 

ットに過ぎなかった.また pheophorbideaのエステJレ

類は， KクロレラとK頼粒だけから特異的に検出され

た. ζのエステノレ類は， アノレコーノレ、溶液中で chloro-

phy11aseが chlorophy 11 K作用すると産生される5，14-16)• 

従って，動物試験陽性のKクロレラは，頼粒製造時の工

程においてアノレコーノレが使われ， クロレラ中に失効する

ととなく存在していた chlorophy11aseが， 活性化した

の結果は， Fig. 3に示したようにA，B 2佃のスポット

が多量に検出された.乙のA，Bはそれぞれ標品の phe-

ophorbide a，および多摩生化学研究所から提供された

methylpheophorbide aと Rf値が一致し，両色素とも

黒褐色で，紫外線照射で強い赤色蛍光を発した.とれら

色素のエーテJレ溶液は， Fig.4 にみられるような吸収

スペクトノレ13，仰を示し，またAはアノレカりに転熔し12)， 

Bは転溶しなかった.乙のような物性などから，とれら

色素は chlorophyllから phytol基と Mgが離脱した

分解物であり， Aは pheophorbidea， またBは phe-

ophorbide a エステ jレ類であると推定した.

pheophorbide aは， 動物試験陰性のクロレラ中にも

検出されるが， Kクロレラに比べると著しく微少なスポ
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クロレラ中の Chlorophyll分解物含有量と動物の光過敏症発現度との関係Table 4. 

光過敏症

発症匹数 発現度

Pheophorbideネ

含有量
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一
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110mg% 

300 

400 

600 

1.5g 

1.5 
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0.7 

1.2 

0.8 

+ 
十

土

+ 

戸

h
U
H
h
U
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O
F
O

1

2

3

4

 

クロレラ中の chlorophyll分解物の含有量と動物試験

との対比実験を行なった.

chlorophyll分解物含有量の異なるものを 4種類選び，

実験食投与期間を24時間に変更して実験を行なったとこ

ろ， Table 4に示したような結果が得られた.分解物含

有量の多いクロレラを摂取した動物ほど，光過敏症が強

く現われ，特に分解物が最も多いクロレラ投与の第 1群

では，光照射後数時間以内に，すべて死に至ったほど強

い光毒性を示した.

このような doseresponseが得られた乙とは，今回起

きた皮庸炎が，多量の chlorophyll分解物を含むクロレ

ラ服用により起きたものであるということをさらに裏付

けた.

5. 被害者の chlorophy11分解物摂取量

被害者の服用していたクロレラ中の chlorophyll分解

物含有量と被害者の服用量とから，分解物摂取量の算出

を行なった. chlorophyll分解物の総摂取量を pheo・

phorbide a に換算すると， 25.........130mg/man/dayであ

ると推定された.

また動物試験陰性のもので，例えば 160mg%の分解

物を含帯するクロレラの場合， 1日70錠服用すると最少

発症最の 25mg/man/dayに達する.ζれは，今回の調

査からも， 1日100錠も服用していた人がいる乙とから，

特に問題のない市販クロレラの場合でも，多量服用が光

過敏症を起ζす可能性のあることを示唆するものであ

り，従って服用量についての指導も必要である ζとが指

摘された.

* Chlorophyll分解物の総量を Pheophorbideaに換算した値

晃O.も

度

T 

0.1 

Fig. 4.註光過敏症発現クロレラから抽出したクロロ

フィル分解物の可視部吸収スペクト Jレ

一一分解物抽出液

』一一フェオフォ Jレノイイド a

(エチノレエーテノレ溶液〉

総括

昭和52年 4月にクロレラ常用者間で多発した皮周炎

は，クロレラ中に多量に存在していた pheophorbidea 

などの chlorophyll分解物の多量摂取に基づく，光過敏

症であることを明らかにした.またこの分解物の成因は，

K社所有のクロレラ原末が動物試験の結果陰性であり，

陽性のものが頼粒製造の工程を経たKクロレラに限られ

ていた乙とから，頼粒製造時に使われたエタノーノレに基

因しているととが明らかとなった.

ために生成したものと考えられた.

以上のことから，今回起きた皮膚炎の原因物鷲の主体

は，pheophorbideaやそのエステノレ類などのchlorophyll

分解物であることを確認した.またエステノレ類の成因と

考えられた製造工程中におけるエタノーノレの使用がK社

からの答申で明らかにされたため，著者らの指摘は強く

裏付けられた.

3. ク口レラ中の chlorophyll分解物の含有量

pheophorbide a!と換算した chlorophyll分解物の総量

は，動物試験陽性のKクロレラ 16検体で，平均510mg%

〈最大 815mg%，最低 290mg%)であった. また陰性

のクロレラ錠22検体と原末 15検体は，それぞれ平均 50

mg% (最大 160mg%，最低 10mg%)， 平均 60mg%

(最大 110mg%，最低lOmg%)であった.

ζのように動物試験鴎性のKクロレラは，陰性のもの

に比べて，平均で約10倍も多い chlorophyll分解物を含

んでいるととが判明した.

4. ク口レラ中の chlorophy11分解物含有量と動物の

光過敏症発現度との関係
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また，乙れらの結果に基づき都衛生局では， K社に対

して昭和52年4月9日以前製造のクロレラ錠の回収命令

を出し，以降の皮庸炎発症を未然に防止した.

本事故は，ほかのいわゆる健康食品を含めて，規格基

準のないまま市販されている食品の衛生学的検討の必要

性を指摘する事件であった.

〈本研究の概要は日本食品衛生学会第34回学術講演会

1977年10月，岐阜で発表した.) 
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Nーニト口ソ化合物に関する衛生学的研究〈第2報〉

各種食品中の揮発性 Nーニト口ソ化合物の含有量

真 木俊夫六回村行弘汽 II(島村保洋汽西垣 進*

直井 家寄太*

Hygienic Studies on the NMNitroso Compounds (II) 

Survey of Various Foods for V olatUe N園NitrosoCompounds 

TOSHIO MAKI*， YUKIHIRO T AMURA汽 YASUHIROSHIMAMURA汽

SUSUMU NISHIGAKI* and Y ASUT A NAOI* 

緒 品霞

胃がんなどヒトの発がんとニトロソアミン(以下N N

Aと略す〉の因果関係は明確でなく，現在，世界的に食

品1)や広範な環境中2刈の NNA，人体中での NNA生

成4)の有無に関するデーターの集積が急がれている.

われわれは前報5)において，市販の畜肉，魚肉ハム・

ソーセージ類中の低級揮発性 NNA含有量の現状把握

に関する調査を行なった.これら亜硝酸塩使用食肉加工

品等の亜硝酸権使用量は自粛措置等により懸念されたレ

ベノレに達するものはなかった.しかしながら，調査試料

数や種類も充分ではなかったので，さらに対象を拡大し

市販食品中の NNAレベノレ把撞を続けることとした.

一般に食品中における NNAの生成の可能性を考慮す

る場合①高濃度の硝酸塩を天然に含有する野菜と食肉，

魚肉との調理品②魚介加工品等の加熱調理段階におけ

る生成や増量等を取り上げる ζ とができる.しかも，乙

れらについての NNA含有量等に関する報告は少ない

ので， 市販の缶詰食品， 魚介加工品等の NNAについ

て TEA-GCで分析を行ない，また，一部の食品につき

亜硝酸根，揮発性塩基窒素および pHを測定し NNA生

成との関連について検討を行なったので合わせて報告す

る.

実験方法

1. 試料野菜入り畜肉ハム 5，魚肉ソーセージ10，

鯨肉ベーコン 5，野菜入り畜肉・魚肉缶詰21，野菜入り

魚肉ねり製品 4，魚介干物 8，塩辛 5，魚介くん製品

11， くん液 7，レトノレト食品 1，鶏肉12，鶏卵 2計12種

91検体でいずれも市販品である.

2. 試薬 前報5)に準じた.今回ジメチJレニトロソア

ミン (DMNA)，ジエチノレニトロソアミン (DENA)以

外にあらたに次の 4穏の NNAを追加した. 各 NNA

標準溶液はジ・ノノレマJレ・プロピノレニトロソアミン (Dn' 

PNA)， ジ・ノルマノレ・ブーチノレニトロソアミン (Dn.

BNA)およびジ・イソフ、、チJレニトロソアミン (Diso.

BNA)標準鼠液(イーストマン社製， 95%以上〉をジ

クロロメタンで希釈して用いた.

3. 定量法 1) 前報の定量法 2) に準じたが今回

GCカラムの充てん剤は 20%-Versamide 900 60-80 

メッシュ(ChromosorbW， A W)， ガラスカラム (3m，

内径 2.5mm)を使用した.

カラム温度1800，検出器 TEAディテクター

2) 亜硝酸根(以下 N02 と略す〉の定量は前報に準

じた.

3) 揮発性境基窒素(以下 VBNと略す〉の定量は食

品衛生検査指針に準じた.

4) pHは目立一堀場M-5型ガラス電極イオンメータ

ーを用いて測定した.

4. NNAの分離抽出法 坂田らめの方法に準じて実

施した.

細切した試料 50gを 500mlのビーカーにとり20%水

酸化ナトリウム溶液 50ml，ジクロロメタン 150mlを加

え粉砕抽出する.とれを 2田くり返し，有機層は分取し

て合わせ無水硫酸ナトリウムで脱水後，ガラスウールで

ろ過し，ろ液をクーデノレナー・ダーニシュ濃縮器により

*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 



Occurrence of Volatile Nitrosamines， Nitrite， Volatile Basic Nitrogen and pH in Commercial Foods Table 1. 

pH VBN 
(mg5ぢ〉

N02 
(ppm) 

DisoBNA DnBNA DnPNA 
(ppb) 

DENA DMNA No. of samples 
examined 

Samples 

4-11 

(5) 

0.5-2 

(10) 

1-16 

(5) 

28.4 

(1) 

5 Ham containing vegetable 

0.7-0.9 

(3) 

10 Fish sausage 

5 Whale meat bacon 

調

5Dr 

草寺

4.1-6.4 

(av. 5.3) 

15.2-81. 2 10.0 

(1) 

24.7 

(1) 

3.8 

(1) 

28.0 

(1) 

14.0 

(1) 

7. 1 

(1) 

0.9-10.7 

(4) 
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(1) 

0.9 

(1) 

0.2-12.2 

(5) 

盟
31. 9-88. 5 

有

描

M
由
l
H
-
H
O

吋∞
10.6-71. 7 14.3 

(1) 

(1) 

2.4-5.7 

(av. 3.6) 

1-9.5 

0.8-1.0 

(4) 

18.7 

(1) 

11. 3-31. 4 

(2) 

10.4 

(1) 

1.0-1.3 

(2) 

0.7-25.5 

(6) 

0.6-49.3 

(6) 

0.9-4.2 

(5) 

3.7-14.2 

(5) 

0.3-1. 2 

(5) 

1. 1-3.2 

(4) 

0.6-1. 7 

(3) 

22 

8 

Canned meat & fish meat 
containing vegetable & 

retort food 

Fish， dried 

broiled 

44.2-92.4 

8.4-42.6 0.8-2.5 

(5) 

0.6 

(1) 

5 

11 flavoring 

5 

smoking 

6 

Salted viscera (Shiokara) 

Fish， smoked 
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Smoking flavoring 
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400
の水浴中で 5mlまで濃縮を行ない， これを定量用

の試験路液とする.乙の試験、溶液について TEA-GCを

用いて定量分析を行なった@

本定量法の回収率は DMNAで 89%，DENA， Dn・

PNA， Dn.BNAおよび Diso・BNAでそれぞれほほ100

%であった@

結果と考察

各極食品中の NNAの定量結果と一部 NOz，VBN 

および pHの分析結果を Table1 ~こ示した.

1. 魚肉ソーセージおよび亜硝酸塩添加食品魚肉ソ

ーセージ，野菜入り畜肉ハムおよび鯨肉ベーコン類計20

検体のうち亜硝酸塩添加表示がない魚肉ソーセージ10検

体中 3検体から lppb以下ではあるが微量の DMNAを

検出した.しかし，いずれの検体からも DENAは検出

されなかった.前報5)の結果と併せて，魚肉ソーセージ

類中の DMNA合有量は過去の報告7)に見られたように

lOppbオーダーが検出されることはほとんどなく， DM 

NAについてみれば食品衛生上問題になる量に達するこ

とはないと考えられる.一方，亜硝酸塩添加表示のある

畜肉ハム，鯨肉ベーコンから DMNAは検出されなかっ

fこ@

魚肉ソーセージに高濃度の NOz塩を添加した場合

DMNAが生成8)することが知られているが，今回同時

に調査した NOz残存量は 0.5-16ppm程度で麗硝酸塩

添加量が少ないと見られる点，また，市販の亜硝酸塩添

加剤にビタミン C添加をしたものが多く見られることな

どの要因iとより， ζれらの食品中で NNAの生成は起

らないと考えられる.しかし，畜肉ハム 1検体から28.4

ppbの Diso・BNAを検出したが， NOz残存量は僅か

に4ppmであった ζ とから NNA含有量との関係はない

ものと思われる.

2. 畜肉，魚肉野菜入り缶詰およびレトルト食品缶

詰食品21検体およびレトノレト食品 l検体のうち 5検体

(スパゲッティミートソース，さんま昆布巻，さけ笥味

付， ポーク&ビーンズおよびレトノレト親子井)から

DMNAを検出し，最高は輸入品のスパゲッティミート

ソースの 12.2ppbであった.その他は 1ppb程度に過

ぎなかった.また， 4検体(ツナシチュウ，チキンカレ

ー，牛肉すきやさおよびレト Jレト親子井〉から DENA

を検出し，最高はレト Jレト親子井の1O.7ppbであった.

本調査全試料中の最高であった.さらに牛肉すきやきか

ら Dn・PNA7.1ppbを検出した.

野菜lζは高濃度の硝酸塩を含有している ζとから缶詰

中で硝酸塩が還元されて NNAの生成に関与するので

はないかと疑われたが，今回得られた DMNA.DENA，

Dn.PNAは低値であった.この理由については缶詰中

の pHが平均 5.3で DMNA生成の最適 pH3.49)よ

り中性に近かったこと，また，野菜中の硝酸塩が還元さ

れにくかった等のことが推定され今後，酸性缶詰食品等

についても調査をより綿密に続ける必要がある.

3. 魚介加工品。魚介干物類8検体すべてから DMNAを検出し合

有量は O.7-25. 5ppbの範閣であった.今回調査した全

ての食品中 DMNAの最高値は干し鱈の 25.5ppbであ

った.特に，干し鱈，するめ，あじの干物等は焼いたの

ち喰べる ζ とから，焼く前と焼いた段階での NNA含有

量を比較した.その結果，一部に若干の減少をきたすも

のも見られたが大部分の試料は焼くことにより DMNA

が数倍高く生成する傾向を示した.しかし， DENAは

ほとんど変化が見られなかった. また， あじの干物

(生〉の l検体から 28.0ppbの Dn.BNAを検出した

が，焼くことにより逆に 14.Oppb ~ζ半減し， 焼く前に

検出されなかった Diso・BNAがあらたに 24.7ppb生

成した.ζの Diso・BNAの生成は FazIoら10)や Pen-

sabeneら11) がベーコンを高熱で焼くと高濃度のニトロ

ソピロリジンが生成すると報告していることと酷似して

おり，食品からの NNA摂取の危険性を考えると加熱調

理の段階まで考慮する必要があることを示唆している.

さらに同時に VBNを測定したと ζ ろ，すべての試料の

DMNA含有量の変動に比例していることが明らかとな

った.このことは試料を焼くことによりジメチルアミン

量が変化し， DMNAの生成に影響したと思われる.

2) いかおよびかつお塩辛5検体すべてから DMNA

を検出し， その含有量は O.9-4. 2ppbの範囲で， 特に

異常値は見られなかった. DENAはいずれの検体から

も検出されなかった.しかし，かつおの塩辛 1検体から

3.8ppbの Diso・BNAが検出された.また同時に VBN

を測定したところ， 44. 2-92. 4mg%の値を得たが DM

NA含有量との聞に一定の関係は見られなかった.Fong 

ら12)は海水産の魚介干物の塩漬に用いたあら塩に含まれ

る硝酸塩が還元菌によって亜硝酸塩に変り ζれが関与し

て比較的多量の DMNAが生成したと述べており，製造

過桂で多量のアミンが生成される塩辛類はあら塩を多量

に使用し，しかも長期間保存させることから，あら塩が

DMNA生成量を増す因子となり得るのではないかと懸

念されたが，するめ等と比べても同じレベルである ζ と

から大きな影響はなくわが国で塩辛に用いられる食塩に

関しては，特に問題はないと考える.

3) 魚介くん製品11検体中10検体(真いか，紫いか，

大判いか，たこ，たこあし，紅鮭，紅鮭ソフト，数の子
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忙しん，練およびアワビ〉かちO.3-14.2ppbのDMNA

を検出じ， きちlとアワピのくん製品か色ば 14.3ppbの

Dn ・ PNA を検出した.特~[，いか，たと等の〈ん製品

は 5-10ppb程度の DMNAで魚、より高い植を示したが

DMNA ~(関して魚種lとよる違いがあるように見うけち

れる.

今回調査したくん製品を製造法かち大別するとくん煙

法より〈ん被法による製品の方が高い備が得ちれた.製

造過程において添加物として使用されるくん被陀ついて

も分析を行なったととろ， くん原被で 3.2ppb， <ん被

で 1ppbのDMNAを検出し， くん結晶かちは検出きれ

なかった.くん液中の NNA含有量はとのように微量で

あるととかちくん製品の NNA含有最に影響を与えると

とはないと考えてよ¥，とのととは DMNA含有量がす

るめ等とほぼ閉じ値であるととかちも裏付けちれる.一

方， くん煙処理の場合，煙の中に存在する窒素酸化物の

影響が考えちれたが製品中の DMNAは 1ppb程度と低

濃度レベルであり，との値は通常魚肉ソーセージ~(含有

されている量とほぼ等しく，くん被法，くん煙、注とも

NNAの生成を助長するととはないと思われる.ただア

ワピのくん製品かち比較的高濃度の Dn・PNA14.3ppb 

を検出したととは， DMNA， DENA以外の NNAを

検出したという点かちとの種の NNAの生成も考慮する

必要がある.いずれにしても，双方とも試料中のDMNA

含有置に関与する ζ とはなく，むしろ，魚介の種類に依

存じているよう陀思われる.

4. 野菜入り魚肉ねり製品，鶏肉，鶏卵 野菜入り魚

肉ねり製品 4検体のうち 3検体〈ごぼう巻，しそ揚，テ

ンハオ〉から lppb程度の DMNAを検出した. しか

し，いずれの検体かちも DENAは検出きれなかった.

さらに 2検体(しそ揖，しその葉入り〉から11.3-31.4 

ppbの Diso・BNAを検出した.

最近，動物の飼料中ピニトロソアミンが含まれていれ

ば，動物を通して人の食料lと移行残留する可能性があ

り，例えば DMNAが飼料からニワトリ体内へ吸収され

ると，卵に移行するという報告1めがあるので鶏肉 12検

体，鶏卵 2検体についても分析を行なったととろ，鶏肉

1検体から O.5ppbという極徴量の DMNAを検出し

た.しかし，その他の NNAはいずれの試料からも検出

されなかった.との乙とから， DMNAが体内かち鶏卵

に移行するという問題は現時点では考慮する必要はな

い. しかし， Pensabeneち14)は鶏卵等中のレジチンと

N02塩とが反応して高濃度の DMNAが生成したと述

べているととから，鶏肉，鶏卵および野菜等の調理加工

品の場合の NNA生成については今後調査する必要があ

ると考える.

要 約

1. 市販食品計91検体について TEA-GC法lとより

NNAの分析を行なった.一部の試料については同時に

NOz， VBNおよび pHを測定した.その結果， NOz塩

添加食品なちびに魚肉ソーセージ類から徴量の DMNA

が検出されたものの前年度同様 1ppb以下であった.ζ

のととから食品衛生上，とれちの食品について現状では

特に問題にするレベルでないととが明らかとなった.

2. 野菜入り畜肉，魚肉缶詰かちは高濃度の NNAは

検出されず野菜中の硝酸塩は NNA の生成~(関与・してい

ない.

3. 魚介加工品のすべてから1-10ppb程度のDMNA

を検出した.また，魚介干物そのものと焼いた段階での

NNA含有量の比較を行なったととろ，大部分の試料が

焼くととにより数倍高い量の DMNAを生成する ζ とが

判明した.さちに試料によっては加熱処理で全く別の

NNAの生成が起り得るととを明ちかにした.

魚介くん製品のうち，くん波法の製品に比較的高い

DMNAが検出されたがくん被の NNA含有量から，く

ん液自体がとれらの製品中の NNA量にはほとんど関与

していない.また，塩辛すべてから DMNAが検出され

たが，約 1ppbと低値であった.

4. 一部，魚介干物，塩辛， くん液，野菜入り魚肉ね

り製品から DMNA，DENA以外の NNAを比較的高

濃度のレベルで検出したととから，今後とも DMNA，

DENA以外の NNAについて調査を進める必要があ

る.
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E類中のシアンの足農法

勝木康隆汽安田和男ぺ上 田 工*，直井家寄;太ネ

Determination of Cyanide in Beans 

YASUTAKA KATSUKI*， KAZUO YASUDA六KOUUEDA* 

and YASUTA NAOI* 

はじめに

“豆類はシアン化合物の検出されるものであってはな

らない"とされており 1川， とれは昭和 32年にビノレマ産

バター立にシアン化合物の含有が発見されて以来の基本

的な考え方である.現在は成分規格，使用基準が定めら

れ，製あんを目的としたものに限り， 100g につき 50mg

のジアン (CN)含有を限度として輸入が認められてい

る.

立類の成分規格中，検出法はその精度において前処理

および定量法に改善すべき点がいくつか見られるため検

討を行なった.豆類のシアンは配糖体として存在しトへ

とれを定量的に捕捉するためには酵素を十分に働かせる

ζ とが重要なポイントであり，発生したシアンは正確に

測定されなければならない.

著者らは前報6)において“生あん中のジアンの検査法"

として， ピクリン酸紙法および蒸留後ピリジン目ピラゾ

ロン法に付す方法を報告したが， ζの方法は特別な装置

を必要とせず通常の実験器材で分析できる点で好適と考

え豆類中のジアンの分析に応用を試みた.

実験方法

1. 試料および試薬

試料 ピルマバター豆，マダガスカノレバター立，サJレ

タピア豆，ベビーライマ豆

ピクリン酸紙 東洋ろ紙 No.50を 1%ピクリン酸水

溶液に浸し， 室温で乾燥したのち 10x40mmの大きさ

に切る.しゃ光して保存する.

McIlvaine緩衝液 O. 1Mクエン酸 79.1mlと 0.2M

リン酸 120.9mlを混合する (pH5.8). 

リン酸緩衝液 リン酸ーカリウム 3.40gとリン酸二ナ

リトウム〈無水) 3.55gを水に溶かして全量を 1000ml

とする (pH6.8)， 

クロラミンT溶液 クロラミンTl. 25gを水に溶かし

て 100mlとする.用時調製する.

ピリジンーピラゾロン試液 トフェニノレー3-メチノレー5-

ピラソ守口ン O.25gを750
の温湯 100mlに溶かして室温

まで冷却し， とれにピス (1-フェニJレー3-メチノレ-5ーピラ

ゾロン)0.02gをピリジン 20mlに溶かした液を加えて

混合する.用時調製する.

ジアン標準液 シアン化カリウム 2.5gを水に溶かし

1000mlとする.0.01N 硝酸銀溶液で滴定し 1ml中の

シアン (mg)を算定する. シアンとして 10mgに相当

する量をとり水で 100mlとする.つぎに，との液 10ml

を 100mlのメスフラスコにとり 0.1N水酸化ナトリウ

ム溶液 50mlおよび水を加えて 100mlとする.

ジアン標準溶液 1ml=0.01mgCN 

2. 定性分析法粉砕した豆 10gを 200mlの三角フ

ラスコにとり McIlvaine緩衝液(以下 Mc緩衝液と略

す) 50mlを加えた後アンモニアで pH7.0-8.5とす

る.つぎにピクリン酸をつるしたコルク栓で密栓し，と

きどき振り混ぜながら水浴上 50-600 で 1時間以上加温

する. ピクリン酸紙は用時109ぢ炭酸ナトリウム溶液で下

端をうるおす.シアン化合物の量に応じて下端部は樟色

一暗赤褐色に変色する(ピクリン酸紙法).

3. 定量分析法 粉砕した豆 2一一10gを 500mlの二

頭丸底フラスコにとり Mc緩衝液 200ml，消泡用シリ

コン少量を加え密栓し，ときどき振りまぜながら 37
0
で

5-6時間浸漬する.つぎに蒸留管をすばやくつけて水

蒸気蒸留する(図 1). 受器は 100ml広口共栓メスシ

リンダーを用い，あらかじめ 1必水酸化カリウム溶液

30mlを入れておく. 蒸留装置の末端はパブラーを用い

水酸化カリウム溶液中に浸しておく. 留出速度 3.0ml/

min.で受器中の液量が 90mlになったら蒸留をやめる.

留液はフェノ}ノレフタレインを指示薬として， 10%酢酸

を用いて中和し， 水で全量を正確に 100mlとして試験

*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， Shinjul王u・ku，Tokyo， 160 Japan 
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Fig. 1. Apparatus used for the Distil1ation 

溶液とする.

ピクリン酸紙法で得た結果から，試験溶液の 0.5-20

mlを 50mlの共栓比色管にとる.水で 20mlにした後

リン酸緩衝液 10ml，クロラミン T溶液 0.25mlを加え，

ただちに密栓して静かに掠り混ぜ 5分間静置する. ピリ

ジンーピラゾロン試液 15mlを加え水で 50ml1ζ メスア

ップする.生じた青色の吸光度を波長 620nmで測定す

る.同時にシアン標準液による検量線を作成しシアンの

量を求める.本法の検出限度は 2.5pgである.

結果および考察

1. ピクリン酸紙法

1) ピクリン駿紙の感度 ピクリン酸紙を用いた遊離

シアン，結合シアンの同時検出法は前報6)においてその

実施条件を検討し， “生あん中のシアンの検出法"とし

て詳細に報告済みである.シアン配糖体の強酸性，強ア

ルカリ性における加水分解ではシアン発生は非常に少な

くい，ゎ豆類中のジアン化合物を正確に把握することはで

きない.有機結合シアンの検出はアンモニア弱アノレカリ

性 pH7.0-8.5に調整し，発生するジアンを暗赤褐色

の isopurpuricacidのアルカリ塩とするととにより正確

な検出が期待できるめ.

本発色法は Beer'slaw 1<::従うめとされており， ζζ 

で得た結果から定量値の予測をすることが可能である.

シアン標準液を用いた本法の検出限度は 5μgである.

シアン含有量既知のバター豆 (465ppm)およびベビー

ライマ軍 (40ppm)を用いて検出限度を検討した.その

結果，バター豆の 19(465μg)， ベビーライマ豆の 10g

(400μg)はシアン標準液の 50μgと， またベピーライ

マ豆 19(40μg)はジアン標準波の 5μgとほぼ間程度の

赤褐色を示し，豆類中のシアン化合物の反応は KCNの

約1/101<::相当する.したがってシアン配糖体 (CNと

して)40μg程度が最低必要であり，試料採取量を 20g

とするとシアンとして 2ppm以上含有する豆において検

出が可能である.

2) 発色の妨害物 isopurpuric acidアノレカリ塩の生

成を妨害する物質めについて検討を行なった.三角フラ

スコに Mc緩衝液 50ml，シアン標準液 50pgをとり A;

ホノレマリン 0.01-1mg B;アセトン 100-1000mg

C;次亜硫酸ナトリウム (802 として)200-500mg 

D;硫化ナトリウム (H28として)1-50mgを添加し，

ジアン標準波 5-100pgの発色と比較対照した.

シアン標準被 (μg) 0 5 25 50 100 

発色の程度 (一) (+) (件) (itt) (十ttt)

A (ホノレマリン〉

O.Olmg 〈時〉

0.05グ (*)←ー

O. 1グ (+)← 

1.0 グ (一〉←

B (アセトン〉

100mg 〈掛〉

1000グ 〈十{十〉

C (802) 

200mg 〈時〉

500グ (十件〉

D (H28) 

lmg (時〉

50グ 〈掛〉

従来のクエン酸緩衝液を使用した場合，ニ酸化イオウ

500mg，硫化水素 5mg添加で負の妨害が見られるが，

本法ではそれぞれ 500mg，50mg添加で妨害を受けない.

ホルマリン 1mgは反応を完全に妨害するが，アセトン

1000mg添加による障害はまったく見られなかった.

3) ピクリン酸反応陰性の霊類豆類の定性試験を行

なった結果，以下の立からはシアンの検出は認められな

かった.

日本産宣小豆，手亡，うずら金時，白はな，えん

どう，大豆， くろ豆，とら豆，いんげん，大福いんげん

輸入豆竹小豆，赤竹小豆，天津小豆，中共小豆，山

東小豆，赤小豆，コロンピ、ア小豆，朝鮮小豆，中共うず
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ち， アフリカうずら， グリンピース， ロンドピース，

ウインターピ{ス，アラスカえんどう，エチオピアそら

豆， ミジガンピーン， メキジコキドニー，アメリカキド

ニー，中共キドニー，インドネジアブラウン，カブラ，

ピント豆， ピンクピーン，ブラックピーン，マトペ，グ

レトノーザン，白大角

豆類中いわゆるシアン立は 296アンモニア水で騎点の

黄変が特徴的であるが，上記いずれの立も憐点、の変色は

認められなかった.

2. 定量分析法

1) 試料の調製

(1)試料の粉砕浸漬液の粉末豆中への浸透性とシア

ン化合物の分解の関連性を検討するため，粒度別にシア

ンを測定した.試料の豆はミキサーで粉砕し局方ふるい

番号60(0. 25mm)， 32 (0. 5mm)， 16 (1. Omm)， 9 (2.0 

mm)に分けて比較したととろ， 本法の浸漬条件 5時間

では差異は見られなかった.以下の実験では径 1mm以

下の粉末部分を主として使用した.

(2)シアン含有量の個体楚および部分差 ビJレマバタ

ー豆を用いて大，中，小の大きさ別ジアン含有置を測定

した.その結果，豆の大小iとより差がみられ，小さい豆

lζシアン含量の多い傾向がみられた.また，同一ロット

のマダガスカノレバター豆(1.6-1. 8 g)ではシアン含量

は31-44ppmの個体差がみられた.

数

5

5

6

個

1

3

4

型

大

中

小

重量(g) 1個平均(g) CN(ppm) 

9.0 

12.7 

10.。
0.6 

0.36 

0.22 

250 

280 

330 

マダガスカルバター豆を種皮〈瞬点を含む〉と子葉部

分に分け，各 19中のジアンを測定したととろ，種皮

0.6ppm，子葉 78ppmという部分差がみられた.

以上の結果から，平均した実測値を得るためには，で

きるだけ大量のサンフ。Jレを処理し十分な粉砕，混合が大

切である.

(3)粉末バター豆中のシアン量の経時変化 ピノレマバ

ター豆 (CNとして 470ppm含有，水分13%)を粉砕し

室温放置して残存するシアン量の経時変化を観察した.

経過日数〈日) 6 23 37 48 75 

C N (ppm) 470 460 475 430 440 

水分 (%) 13 一一一 13

75日間経過した後なお大部分のジアンは消失せずに残

留している ζ とから，ジアンは組織中で安定な結合シア

ンとして存在すると推定される.
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(4)サンプルサイズの検討 いわゆるジアン豆は多量

のシアン化合物を含有するものがあり，またピリジンー

ピラゾロン法は微量定量が可能であるととから，小試料

による分析を行なえるがノぜラツキの原因にもなるため，

サンプルサイズとその限度について検討を加えた.

試料としてマ夕、、ガスカノレバター豆， ピノレマバター豆を

用い，その 0.2-25gをとり常法によりジアンを測定し

7こ.

マダガスカルバター豆 ピルマバター豆

試料 CN  回収率 試料 CN  回収率

(g) (ppm) (%) (g) (ppm) (%) 

0.2 11 13 0.5 438 80 

0.5 30 35 1.0 523 95 

1.0 59 69 2.0 547 100 

2.0 85 100 4.0 548 100 

10.0 534 97 

25.0 483 88 

マダガスカ jレ産とピJレマ産ノイター豆とではジアン含有

量:~C 6倍の聞きがあるが，いずれも少試料ではバラツキ

はなく回収率の低下が見られる.したがって定量試験に

際してサンフ。Jレ量を加減するには限度があり，最低 2g

の試料を採る必要がある.また 2ぬでは回収率の低下が

見られる乙とから， 10g以上の試料採取は適当ではない

と考えられる.

2) 浸漬法の検討

(1)漫漬時間 粉末マ夕、、ガスカルバター豆 2g~C pH 

5.8 Mc緩衝液 200mlを加え密栓して 350
で浸潰時聞を

変えてジアンの発生置を検討した(図 2). 

ジアン発生量は時間の経過とともに増大し， 5時間で

最高値に達した.以後は一定でシアンの増減は見ちれな

い.したがって酵素の作用によるジアンの遊離を確実に

進めるためには 5時間以上の浸潰時聞が必要である.

(2)浸漬温度 粉末マダガスカ jレバター豆 2g~C Mc 

緩筒抜 200mlを加え， 温度を変え17時間浸演後水蒸気

蒸留しシアンを測定した.図 3~と 10-500 のジアン発生

量の変化を示した.

最高備を示したのはお-370
である .400以上ではジア

ン発生の急減が見られ，熱による酵素の不活性化が考え

られる.200では最高値の95%，150
では85%を得るとと

ができる. 数回のくり返しの結果， 中温域 (20-40
0
)

では比較的温度と発生量の関係は一定しており，回収率

の再現性は良好である.

(3) pHの影響 O. 1Mクエン酸および 0.2Mリン酸

を用いて pH3-7の浸漬、波を調製し，粉末マダガスカ
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jレバター豆 2gを室温で一夜浸漬してシアン発生に及ぼ

す pHの影響を検討した〈図 4). 

CN 
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Fig. 4. Effect of pH on the Isolation of CN 

最適 pHは 5.7-5.9であり， 6.0以上ではシアン発

生は目立って減少する.乙の結果，従来から言われてい

た酵素の至適 pH5.9を再認する乙とができたが，広い

とされた pH域めはきわめて狭いものであるととが明ら

かとなった.Mc緩衝液はクエン酸緩衝液(豆類の成分

規格〉に比べ正確な pH値を容易に調製できる点ですぐ

れており，広い温度域で使用可能であって，蒸留後の

pH 値の変動はプラスO.05-0. 1程度である.pH 6.0以

上ではシアン発生量が急に減少するととから，常~c:.一定

した値を得るためには pH5.8で浸漬蒸留するのが最適

であると考える.

(4)溶存酸素の影響空気， Nz gasおよび Ozgasで

ガス置換した水で Mc緩衝液を調製し，ベビーライマ豆

2gを室温で 17時間浸潰した後水蒸気蒸留しシアンを測

定した(ppm).

No. 

2 

空気

92.2 

92.2 

Nzgas 

91. 8 

91. 3 

Ozgas 

83.8 

87.5 

酸素飽和の状態では約 6%の回収減となるが通常の蒸

留水(空気置換〉中の溶存酸素はシアンの回収に障害と

はならない.

3) ピ1)ジンーピラソ守口ン法の安定性 塩化シアンと

ピリジンとが反応して生成される青色物質の安定性につ

いては前報めにおいて述べたと ζ ろであるが，比色操作

の簡便化の必要上，発色完了後の水稀釈液の安定性を検

討した.



東京衛研年報 29-1，1978 265 

シアン標準液 1ml(10μg)をとり常法により発色させ

て青色の発色液を得る.つぎに乙れを水で稀釈して 7.5

μg， 5pg， 2pg， 1μg， 0.5pg相当濃度とし，吸光度から

シアン (μg)を算出する.

稀釈操作による誤差は低濃度で測定するほど大であ

り，吸光度EO.04で8.0%以上になるが， EO. 45-0. 7の

範囲に稀釈調整する限りでは-296程度の誤差で測定が

可能である.7k稀釈の結果， 最大吸収位置は 620→612

nmへ移動するが青色物質は安定であり， 70分経過後も

色調，吸光度に変化は見られなかった.

4) 硝酸銀滴定法の検討 シアンの滴定法として1096

KIを指示薬とした Liebig法(成分規格定量分析法〉

および改良法である Liebig-D oniges法(105ぢKI十10%

NH40H 1ml)を検討した.

三角フラスコにシアン標準液 50-200地をとり 0.01

N AgN03 (f =0.941)で滴定した. (数値は数回の平

均)O.OlN AgN03 1mlニ 0.54mgCN 

標準波 Liebig法 Lie big-D oniges法

シアン (μg) AgN03 CN AgN03 CN 

(ml) (μg) (ml) (μg) 

o (Blank) → O. 15 0.15 

50 一一〉 O. 15 。 O. 25 51 

100 ーーヤ 0.30 71 0.35 102 

200 山一〉 0.44 143 O. 55 204 

いずれの方法によってもBlank で AgN03 O. 15ml 

(76μg)消費される Liebig法は約 3096低く定量され

る. Liebig-Doniges法は 50μgの滴定が可能であるが

0.15ml勾 4滴としても，滴定操作には相当の熟練を嬰す

る.

成分規格にしたがってシアン豆を蒸留し，上記Liebig-

Doniges法で滴定した結果を本法(ピリジンーピラゾロ

ン法〉と比較すると，滴定法はジアン含有量の多い豆は

低く，含有量の少ない豆は高い値として得られる.

Liebig- ピリジンー
No. 名 称 Doniges ピラ(ゾ、ロン

法 (ppm) 法 ppm)

1 ベビーライマ豆 65 55 

2 ビノレマバター豆 320 445 

3 ピノレマバター豆 400 465 

4 サルタニ豆 430 580 

5 ピノレマバター豆 250 340 

6 マダガスカルバター豆 140 86 

7 ベビーライマ豆

8 ピJレマバター豆

9 マダガスカルバター豆

10 サノレタピア豆

11 ビルマバター立

60 

500 

100 

300 

220 

39 

645 

67 

380 

258 

5) ピリジン四ピラゾロン法によるシアンを検出しな

い豆の確認 定性分析法 3) ピクリン酸反応陰性の豆類

およびイエロービ{ン， トラッパーピーン，ローズベJレ

ンホワイトピービーンを各 10gとり常法にしたがってピ

リジンーピラゾロン法で定量したとき， いずれも吸光度

E 0.02以下 (CNとして 0.1ppm以下〉であった.

まとめ

豆類中のシアンの分析法として定性法は McIlvaine

緩衝液を用いたピクリン酸紙法，定量法は水蒸気蒸留後

ピリジンーピラゾロン法に付す方法を検討した.

粉砕した豆のシアン残存量は長期間の経時変化が見ら

れなかったことから，安定な有機結合シアンと推定され

る.シアンを遊離させるための方法として酵素作用を重

視し， 前処理条件を検討した結果， pH5.8， 浸漬温度

370，浸漬時間 5時間以上がシアンの遊離に最適である

ととが確認された.

その他，分析を実施するにあたって回収率に影響を与

えると思われる諸積の要国を検討のうえ定性，定量分析

法とした.
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S目躍による種々の花粉の観察

前木吾市*

閣orphologicalObservation of Pollens of Various Species Origin 

by Scanning Electron斑icroscopy

G01CH1 MAEK1* 

Morphological observation of pol1en幽ballsimported from Australia was made by the use of the scanning 

electron microscope AS1D attached to the JEM-100B， in comparison with pollens of known species origin. 

1n the preparation of specimens， 30 minutes Au幽1on-Spatteringwith 1B-1， at the condition of 0.1 Torr， 

AC 700V， with electrodes gap of 25mm， was found to be a satisfactory method for the observation of a 

fine structure of pollens. The two pollen balIs subjected for the identification of their species origin were 

found to be the complex of several species of pollens those mainly composed of oranges and of eucalyptus. 

1n addition， the position of aperture in the structure of pollen grains of TaraxacU1n officinal Weber was 

also clarified. 

緒 苦言ト
F司 実験材料と方法

花は植物の生殖器宮であるが，直接生殖に関係するの 植物名は便宜上以下，標準和名で記載するとととす

はめしべとおしベである.花粉はおしべの蔚(ゃく〉の る.

中に生産される雄性の生殖細胞で，虫などの媒介lとより 花粉は種類が非常に多いので，選択の基準として，①

めしべの柱頭に届けられ，発芽孔から発芽管を出し， ζ 外膜の構造が捜雑でチャージアップを生じ易いもの，②

れが伸びて子房に達し受精が起きて種子を生ずる. 誰からも関心を持たれている花のもの，③構造が特殊で

花粉は大きさが約 10"， 100μm~と分布し，形態も種々 しかも規則性に富むものとし，以下に掲げるものに絞つ

であり，とれまでに主に光学顕微鏡レベルで分類学的に た.

くわしく調べられてきているトめ. 近時出現した走査型 pureな花粉 オニカンアオイ11)(奄美大島産)，オオ

電子顕微鏡 (SEMと略す〉は，解像力と像の焦点深度の パカンアオイ(屋久島産)， ノコンギク，ハクモクレン

2点で優れるので，花粉の形態研究も次第に SEM!とよ 以上4種は前川文夫博士が発芽孔をテーマに選択し提

る方法に移行しつつある. SEM による観察は，従来カ 供されたもの，カワラノギク，カタクリ，イヌコリヤナ

ーボン， Au 2重蒸着lとより試料表面を導電処理して行 ギ，シラカ F~ ， カントウタンポポ，セイヨウタンポポの

なわれてきたが，花粉の外膜の複雑なものではチャージ 6種は著者の選択によるもので，日野市内および多摩川

アップ現象を起しトラブノレが生じ易い.最近になって， 河川敷で盛期に採集した.

グロー放電から見出されたスパッタリング現象を利用し 花粉団子12) オレンジ，ユーカリの 2種で共にオース

て，薄膜作成を行なう方法9，10) (スパッタリング法と略 トラリヤ産で，一度団子を水に溶解して得た精製花粉

す〉が実用化され， SEM試料の導電処理に応用される と，原料の団子(径 2mm前後〉そのものの両者を試料

ようになった.今回 pureな花粉と花粉団子〈ミツパチ とする.

が蜜を使って集める花粉の塊り〉および昆虫に付着した 昆虫に付着した花粉昆虫はセイヨウタンポポの頭花

花粉観察の 3者について，スパッタリング法を用いて検 中に潜んでいたヒゲナガアブラムシの一種で体長約 1

討を加え，興味ある結果を得たので報告する. mm弱.触角などに約 30個の花粉の散在を認め，ガラス

*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 Japan 
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びん中で 2日開放置後試料台に移し，マニキュア液で台

上に止める.

試料作製法として pureな花粉ではふりかけ法により

銅製専用試料台(観察可能範囲は 11x2mm) に分散せ

しめた.変法として予め台上にマニキュア液を塗布し，

乾かぬ中にふりかけ法で悶着させる方法も用いた.花粉

団子の場合，台上への固着およびチャージアップ対策を

兼ねて，マニキュア液，両面テープ，瞬間接着剤，電顕

用ネオプレン液等を用い比較を行なった.試料乾燥はす

べて airdryとした.

導電処理は全試料共 Auスパッタリング法とし，対照

として従来法のカ{ボン， Au 2重蒸着法を用いた.ス

パッタリング装置はエイコー製 IB-1型(放電々圧max.

700V) だけで行ない， 1回のスパッタリング条件とし

て真空度 0.1Torr(推定)， 放電々圧 700V，極板間隔

25mmで，放電時間10分間を基準とした.

SEMは日本電子KK製 JEM-100B付属走査像観察

装置 EM-ASID(以下 ASID)で， サイドエントリー

方式，試料傾斜は単傾斜:!:600のものを，加速電圧20kV，

電子電流 20.......，40μA，撮影倍率はほとんど (x3000)以

下で用いた.

観 察結果

pureな花粉， 花粉団子および昆虫に付着した花粉の

観察を通じ，スパッタリング法ではチャージアップが少

く，解像のよい SEM像、を得る乙とができた.カーボン

くただし回数は 1回)， Au 2軍蒸着法は特にチャージ

アップ発生が著しく結果は不安定であった.チャージア

ップ現象は，キク科花粉を例にとると，画面に横すじが

入るトラブJレが最も多く，その他像のふらつき，フォー

カスの甘さおよびコントラストの低下等の症状を生ず

の 2~薗の，lt来分

267 

る.カーボン蒸着は発熱が高過ぎるため電極部分が高温

となり，反覆処理に長時間を要する乙とが致命的であ

る.

① pureな花粉の結果〈写真 1-4)

オニカンアオイ，オオパカンアオイ，ノコンギク，ハ

クモクレンの 4種(写真省略〉は，実験初期の試料で，

コロジオン支持膜を張ったメッジュ上に各花粉をふりか

け法で載せ，スパッタリングを 1回かけて観察した.結

果はスパッタリング分量の不足が明らかだったため，チ

ャージアップが頻発した.オニカンアオイではたまたま

カーボン蒸着を追加したと乙ろ良い結果を得た.ハクモ

クレンは表面が滑閣であり，走査ビームを強く当てると

チャージアップのため花粉が転位したり，飛散するとい

う現象が観察された.発芽孔数はカンアオイで 5個，ノ

コンギク 3個，ハクモクレン 11聞が認められた.コロジ

オン支持膜メッシュを用いると，解像性のよい画像が得

られることが判明した.カンアオイの種類は約40種ある

といわれ，前川文夫博士の古赤道理論を立証する花であ

り， 1万年で 1km位しか生活範囲が拡がらぬという特

異性をもっている.

写真 1はカワラノギク花粉13，14)で，スパッタリングは

1回である.以下写真掲載試料はすべて Cu製専用試料

台を用いている.乙の試料ではマニキュア液を用い，試料

台上への花粉の固着を図つである.写真ではキク科特有

のいぼ状突起が多数みられ，また楕円体の長軸に沿って

両側から抱え込まれた恰好の溝がみられる.これは発芽

孔で一個の花粉中に 3カ所ある.ζのような試料ではス

パッタリング 1回では試料上の薄膜形成が薄すぎて，前

述したチャージアップ症状がしばしば観察された.また

マニキュア液の成分が，いぼ状突起の周聞にひきつれ像

13角川目ト 家 手巻英孔 2
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を生ずることが認められた.写真2は， 春， 直径 5cm

l乙及ぶ淡紫色の花をつけるカタクリの花粉，写真3はヤ

ナギ科の落葉低木で春，銀白色に咲くイヌコリヤナギの

花粉で，共にスパッタリングを30分間連続して行なった

ものである.カタクリは豊富な花粉をつけた蔚をピンセ

ットでつまみ，軽く台ょにはたきつける方法を採り，後

者はふりかけ法によった.カタクリは分散がよく，後者

は悪く凝集塊を呈した.カタクリ花粉はサイズが特大で

あり，発芽孔は一つで，表面には美しい網目模様が一様

に認められた.一方イヌコリヤナギ花粉はサイズが小で

あり，発芽孔は 3カ所で，表面は大小の網目模様を形成

している.写真4は春の野のシンボJレ，カントウタンポ

ポの花粉で，この方はセイヨウタンポポと異り有性生殖

するので，花粉量が実に多かった.スパッタリングは30

分行なっている.直径は 30μ で，他の花粉と異り，幾何

学的な結品形の輪廓をしている.写真 2，3， 4はスパ

ッタリング量が写真 1の3倍量となるが，チャージアッ

プに対する安定性が観察，撮影を通じて飛躍的に向上す

るととが判った.

② 花粉団子の結果(写真5-8)

ユーカリ，オレンジ花粉団子そのものの観察では，少

量のマニキュア液で団子を軽く試料台に接着し，スパッ

タリングを30分間行なった試料だけがチャージアップに

よるトラブノレが少し観察可能となることが判った.像

の解像は pureな花粉の場合に比べ，低下が認められた.

写真5はユーカリ花粉の場合で，スパッタリングは 1回

であるが，花粉表面が滑面に近いので， 3カ所の発芽孔

と，混在するセイヨウタンポポ花粉がかなり明瞭に見え

ている.チャージアッフ。は起きており，像の諮調が失わ

れ，ネガフィノレム上にはその証拠となる走査線がうつっ

ている.オレンジ団子の場合(写真省略〉は，花粉表面

の網目模様を認める乙とができた.ただしマニキュア液

中の溶剤である酷酸アミルが団子に法透し，網目模様の

外膜が法解， J膨潤の影響を受けた跡が一部に認められ

た.両面テープその他を団子の接着剤として用いた試料

では，チャージアップ症状が明瞭に現われ観察が困難と

なるととが判った.

ユーカリ，オレンジ花粉団子からの精製試料では，以

後 pureな花粉と同様の取扱いで観察したが，スパッタ

リング 2田でやや不足， 3回でチャージアップが防止し

得るという pureな花粉の場合と同様の成績が得られた.

写真6，7， 8はオレンジ花粉団子から精製した試料の作

例である.写真6はスパッタリング l回の試料からのも

ので，総体的にどの花粉もチャージアップ気味である

が，中央2個の花粉は上端部に突出て位置したため薄膜

形成で特配をうけ，明るいシャープな像観察が可能とな

ったケースである.下側に他の花粉の混在がみられる.

写真7はスパッタリング 2回(通算20分間〉のものであ

るが，ややスパッタリング量が不足で，チャージアップ

症状が明瞭に認められる.写真8は前と同一試料につい

てパスッタリングを追加し 3回(通算30分間〉とし，闘

面全体lζシャープな像を再現させた比較写真である.画

面内にはキク科花粉，小さい 4集粒花粉および右上の不

明花粉と 3種類の混在がみられるが，この外にもユーカ

リの場合と同様，セイヨウタンポポの混在が認められ

た.スパッタリング法では，写真 7，8のように，薄膜

形成の厚みを増加させながら， 同一視野を繰返し CRT

上に再現させ，像質を高めて記録し得る利点がある.

① 昆虫lζ付着した花粉の結果(写真9-12)

セイヨウタンポポは単為生殖が特徴で勢力は強いが，

反面頭花内部の花粉数は極めて少く，ふりかけ法による

試料作製で僅か 2個の花粉を見出したに過ぎない.そこ

で独自の判断で頭花内部に借入中の昆虫に着目しルーペ

で観察中，たまたまヒゲナガアブラムシに付着している

花粉を見出した.写真9は昆虫の触角などに付着した花

粉の所在を示したもので，スパッタリングは 2回 (20分，

10分各 l回，通算30分〉行なっている.しかしチャージ

アップは解消せず， 1象質も悪かったが，試料の損傷を考

慮してそのまま以下の撮影を続行した.写真10は触角部

分にトーテムを形成した花粉 6個のパターンである.写

真11， 12は同じく触角上の花粉であり，試料単傾斜装置

(single tilt)を応用し，構造解析の結果を端的に示した

組写真である.写真11では右側の花粉が重要な意味をも

ち，中央の発芽孔を中心にして 61聞の面が対称的パター

ンを形成し合わせて 7個の面が数えられる.写真12は上

下方向に対称的ノマターンを示す花粉で，上端と下端に発

芽孔がみえている.との面は了度写真11右側の花粉を裏

側から時計方向へ 900
廻して眺めた場合に相当する.大

小 6面が数えられ，発茅孔同志を結ぶ稜線が長いという

特徴をもっている.要約するとタンポポ類の外膜は 3個

の発芽孔，属平な大5角形が 6面，小 5角形4面の計13

面から構成され，その輪廓は正12面体の結晶体に準じた

図iのような形をとる乙とが推測される.

考察

pureな花粉， 花粉団子および昆虫に付着した花粉と

いうように，広範聞な対象を能率よく観察するため次の

諸点に留意した.

1) pureな花粉では， 花が新鮮なうちに迅速に試料

作製すること.放置すると速かに花にかびが生ずる.

2) スパッタリング法の特色を最大限に活用すると
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と.本実験では反覆処理が有効な点、をフノレに活用した.

3) SEM観察の大敵チャージアッフ。を重視し，常に

症状の把撞，解明および防止に努めた.シャープな像が

出ない時は，スパッタリング不足によるチャージアップ

を疑って点検する必要がある.

花粉観察の収獲としては次の事柄をあげ得る.

1) 花粉試料は airdryでもかなり忠実な観察ができ

る.

2) 試料台としてコロジオン支持膜を張ったメッシュ

を採用すると，解像性のよい画像を期待できる.

3) 花粉団子そのものの直接観察を可能とした.マニ

キュア液の極く少量を接着剤に使用し，スパッタリング

を十分かけることにより手掛りを得た.

4) 花l乙集まる昆虫を利用して特殊な花粉観察法を考

案した. ζれは野外観察の思いがけない収獲である.花

粉の分散が極めて良好なので，単傾斜装置を応用しタン

ポポ花粉の構造解析の途が開けた.

まとめ

JEM-100 B付属 ASIDを用い， IB-1型イオン，ス

パッタリング装置で試料表面の導電処理を行ない， pure 

な花粉10種類およびオーストラリヤ産花粉団子(オレン

ジ，ユーカリ) 2種類について SEM観察を行なった.

また見虫を利用する花粉観察法を考案し，試料単傾斜装

置を用いてタンポポ花粉の構造解析を試みた.得られた

結果を次に示す.

1) 花粉試料にはスパッタリング法が有効であり，必

要十分なスパッタリングを施すことによりシャープな画

像を得た. チャージアップ防止の最適条件は， IB-1装

置で真空度 O.lTorr(推定)，放電々庇 AC700V，極板

間隔 25mmを固定しておき，放電時聞を変えて実験し

た結果，凹凸ある難しい花粉で30分であった.

2) 試料作製はふりかけ法と airdryを採用し，外

膜構造に特徴をもっ pureな花粉4点を選び写真に掲載

した.花粉団子そのものの観察では，マニキュア、被の少

量を接着剤に用い，スパッタリングを30分行なう ζとに

より実用化の見通しを得た.花粉団子の精製試料から種

々の花粉の混在を見出し，発芽孔の観察lとよりオレンジ

花粉が外国産である乙との裏付けも行なった.

3) 昆虫(ヒゲナガアブラムシ，体長約 1mm)の触角

などに付着したセイヨウタンポポ花粉約30個について，

構造解析したととろ，その外膜は発芽子し3個，扇平な大

5角形6個，小さい正 5角形4個合計13個の面から構成

され，規則正しい結品形をしている ζとが判った.

謝辞 本研究に当り有益な助言を賜った東大名誉教授

前川文夫博士ならびに東邦大学薬学部佐橋紀男氏に感謝

の意を表します.

(本研究の概要は日本電子顕徴鏡学会第34回学術講演

会1978年6月で発表した.) 
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1-4: pureな花粉， pure pollen 

5-8:花粉団子， pollen balls 

写真説明

Explanation of Figures 

9-12 :昆虫に付着した花粉， pollen with an insect，スケーノレの単位は 10μm.

写真No.

1 :カワラノギク花粉〈キク科).Aster Kantoensis Kita1Jzura.発芽孔数 3，花季は秋，舌状花は紫色.(x2，250) 

2 :カタクリ花粉(ユリ科).Erythronium japonicU1n Decne.発芽孔数 1，花季は 3月下旬"""""4月上旬. (x500) 

3 :イヌコリヤナギ花粉(ヤナギ科). Salix integra Thunb.発芽孔数 3，花季は春. (x 2，250) 

4 :カントウタンポポ花粉(キク科). T araxacum platycarpum Daplst.在来種タンポポで発芽孔数 3，有性生殖.

(x 1，150) 

5 :ユーカリ花粉団子の表層(テンニンカ科).pollen balls of Eucalyptus globulus Lab.オーストラリヤ産， 発芽

孔数 3，中央は混悲したセイヨウタンポポ花粉. (X750) 

6 :オレンジ花粉団子より精製した花粉. Citrus Aurantium， L. オーストラリヤ産， 発芽孔数 3，ion-spattering 

1回. (x750) 

7 :向上.Citrus Aurantium， L. ion-spattering 2回でも不足で， charge upすることを示した作例.他の花粉が 3

種類混在している. (X630) 

8 :同上.Citrus Aurantium， L. ion-spattering 3回，ほぼ chargeup解消， No.7と同一試料にスパッタリング

を追加して作製. (x640) 

9 :ヒゲナガアブラムシ(体長約 1mm)の触角に付着したセイヨウタンポポ花粉(キク科). T araxacum ojficinale 

Weber. ion-spattering 2回， 放'電時間 1回目20分， 2回目 10分合計 30分で依然 chargeupし， 解像不良.外

来撞タンポポで発芽孔数 3，単為生殖，花は総萄がそりかえり識別容易. (x 120) 

10:試料は向上，やや拡大した花粉.Taraxacum officinale Weber. (x750) 

11:向上.Tω-axacumofficinale Weber. 乙れは写真12との組写真である.下部の触角は chargeupのため不明瞭.

写真中の右側の花粉は発芽孔を中心に 7面が数えられ，写真12の6面と合せ，タンポポ花粉は13面で構成される.

図 1参照. (x 1，150) 

12 :向上.Taraxacum officinale Weber.乙れは写真11の右側花粉のものを，裏からみて時計方向へ 900
回転したパ

ターンに相当する.上，下端の各面は発芽孔である .(x1， 500) 
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長食品中の無機質に関する研究〈第2報〉

食品中のカリウム，ナトリウムの分析ならびに食事からの摂取量の評価

友松俊夫汽西国甲子汽道口正雄*

Studies on Minerals in Foods (II) Analysis of Potassium 

and Sodium Contents in Foods and Estimation of Dietary Intakes 

TOSHIO TOMOMATSU*， KOKO NISHIDA* and MASAO DOGUCHI* 

緒言

カリウムおよびナトリウムは，生物界に広く分布して

いる無機質であり，生命を維持する上に必須のものであ

る.人体中のカリウムは，主要な細胞内カチオンであ

り，細胞内において，浸透圧，水分保留，酸塩基平衡に

関与する.またナトリウムは，主要な細胞外カチオンで

あり，神経，筋または心臓の興奮性を保持するのに必要

であると同時に，小腸や腎)]誌において，甚だしい濃度勾

配に逆って，糖やアミノ酸を能動的に輸送するために絶

対に必要なイオンである.

これらのイオンが体内で増加または減少し，一定のレ

ベノレを越えた場合には種々の機能障害が惹起される.カ

リウムの場合には増加によって， 悪心， 11匿吐，知覚異

状，筋脱力感などが生じ，最後には心室期外収縮，JL¥室

組細動が起きJL¥拍停止に韮る.ζれに反して血中カリウ

ム量が減少すると，食欲不振， !健反射の低下，消失など

が起り，また心臓については，高カリウム血症の場合と

ほぼ同様な症状を呈すといわれている1) 一方ナトリウ

ムの場合には，いわゆる低損症候群として，食欲不振，

悪心，睡気，はい弱感，晴眠性， 腹部座壊などが起るわ

とされている.

一般に人体に対する無機質の供給は食物を介して経口

的に行なわれており，健康人の場合には過剰に摂取しで

も，腎臓から効率良く排被されるので健康障害を起すほ

ど多量に貯留するととはない.しかし腎機能不全や副腎

機能不全の者が体内の無機塩平衡を崩した場合には摂取

量の調整が必要とされる.また最近では，端息や皮庸病

などアレルギー性疾患に対して，種々の副腎皮質ホJレモ

ン含有製剤が使用されており，前記機能不全の者以外の

*東京都立衛生研究所生活科学部栄養研究科 160 

一般の者にも生体内無機質の具状代謝が起る可能性があ

る.このような病的状態の場合における栄養指導を行な

うためには，食事を通じての経口摂取量の正確な把握が

必要である.そのためには多くの食品について，これら

元素の測定，また食事全体についての評価を行なうこと

を要するが，それらに関する資料は比較的少ない.

前回筆者等は，食品中のカリウム，ナトリウム含有最

を測定する準備として，定量法の検討を行なったが，そ

の分析方法に従い，今回はrlH反食品中のカリウム，ナト

リウムの定量，調理による合有量の変化および一般健康

人の食事ならびに市販減塩組合せ食品について，合有量

をえiミめ，相互に比較検討した.その結果若干の知見を得。

たので報告する.

実験の部

分析装置，試薬，灰化方法および検波の調製は前報3)

に記述したとおりである.

試料の調製 個々の食品，健康人の食事および減塩組

合せ食品は全て市販品であり，これを適当な大きさに切

断し，または必要に応じて調理加工したのちホモジネー

トとした.そのうち約10gを正確にひょう取し，分折に供

した.また調理によるカリウム(以下Kと略す)，ナトリ

ウム(以下 Naと略す〉の含有量変化を調べるための水

による浸出条件は，室温で蒸留水(以下水と略す)500ml 

を使用し， 30分間.茄でる条件は 100。の水 500mlを使

用した.切断された食品の大きさおよび茄で時間は表に

示す通りである.今回分析した一般健康人の食事および

市販誠塩組合せ食品の献立は次の通りである.

一般健康人用食事献立

1) 米飯 480，大根味噌汁70，納豆67，エビ10，豚肉

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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表 1-1. 食品中のカリウムナトリウム含有量および調理条件による溶出率

カ ウ t. ナトリウム 切断形，茄で時間
食品名および産地

含有最(mg%)溶出率(%) 含有量(mg%)溶出率(96) (cm) (min.) 

アスノマラガス 生 251 4 

(グリーン〉 水浸 187 25 7 3 

北海道 茄で 134 47 5 3 

アスノマラガス 缶詰 90 274 

;t・st 12 生 433 10 

千 葉 茄で 389 10 4 60 6 

茄で 331 24 6 40 4 

かぼち や 生 243 15 

千 葉 水浸 231 5 12 20 

茄で 217 11 6 60 4x3xO.7 14 

茄で 107 56 3 80 3x2xO.1 2 

カユ lまち や 冷凍 300 14 

カリフラワー 生 223 7 2 

長 野 茄で 157 30 7 2 5 

甘 藷 生 534 24 

茨 城 水浸 467 13 24 3x1 XO.1 

茄で 304 43 14 42 3x 1 xO.1 10 

キ ヤ ベ ツ 生 170 6 
ヨSまLZ. 女官 71<1受 157 8 6 3x1 

茄で 130 24 5 17 3x1 2 

き ゆ つ り 生 220 11 

干高 島 水浸 179 19 9 18 3x 1 xO.1 

茄で 71 68 6 45 3x1 xO.1 2 

ど ぼ つ 生 202 25 

千 葉 水浸 164 19 22 12 4xO.5xO.1 

茄で 19 91 6 76 4xO.5xO.1 7 

とんにゃく 生 30 5 

茄で 9 70 4 20 3x1 xO. 2 2 

さやえんどう 生 161 3 

群 ，馬 茄で 128 20 3 2 

じゃがいも 生 323 11 

千 葉 水浸 247 24 4xO.7xO.1 

茄で 107 67 13 4xO.7xO.1 3 

セロ 一 生 357 34 

茨 城 水浸 282 20 23 32 3x1 

茄で 73 79 15 56 3x1 2 
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表 1-2. 食品中のカリウム，ナトリウム含有量および調理条件による溶出率

カ ウ ム ナトリウム 切断形，茄で時開
食品名および産地

含有量(mg96)溶出率(%) 含有量(mg%)溶出率(%) (cm) (min.) 

たけのこ 生 348 11 

栃 木 茄で 79 77 5 55 3x 1 xO. 1 米糠10g

を加える

茄で 55 84 6 45 3 x 1 xO. 1 50 

玉 ね ぎ 生 96 6 

大 阪 水浸 80 17 4 33 3x1 

茄で 43 55 4 33 3x1 2 

ト てr 卜 生 111 16 

千 葉 茄で 43 61 11 25 3 x 1 xO.1 

な す 生 168 8 

i奇 玉 水浸 151 10 3 x 1 xO.1 

茄で 51 70 9 3 x 1 xO. 1 2 

にんじん 生 120 63 

埼 玉 水浸 87 28 48 24 3x1 xO.1 

茄で 18 85 10 84 3x 1 xO.1 4 

ね ぎ 生 140 10 

千 葉 水浸 116 17 6 40 3x1 

茄で 42 70 3 70 3x1 3 

は く 菜 生 146 22 

長 野 水浸 133 9 18 18 5xO.5 

茄で 43 71 12 45 5xO.5 2 

Jマ セ 生 482 58 

水浸 432 10 37 34 

茄で 344 29 31 47 1 

ピーマン 生 168 11 

茨 城 水浸 121 28 11 3x1 

茄で 47 72 4 64 3x1 2 

ほうれん車 生 367 18 

長 野 水浸 296 19 14 22 3 

茄で 195 47 10 44 3 2 

もやし(青豆〉 生 39 8 

群 馬 茄で 16 59 4 50 3 

レ タ ス 生 151 26 

長 野 7k~受 121 20 17 35 3x1 

茄で 82 46 11 58 3x1 
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食品中のカリウム，ナトリウム含有量表 2.

(mg%) ナトリウム
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さつま 楊げ

ソーセージ〈魚肉〉

ソーセージ(ウインナー〉

ちくわ
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油

噌
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コ

醤

昧

食

ん

{
塩
塩

2) 卵焼き59. なが芋とくさ煮63.2.支那風煮117.1.

班、平なます80.5，りんごコンポート 55，かれいの煮つけ

57，炊き合わせ110， 甘藷の黄金煮76.5.

3) 野菜コロッケ89.1， ドレッシングソース13.5，ひ

じきの炊め煮28，小あじのマリネ96，市松煮66，豚肉と

野菜のクリーム煮 139.2，ほうれん草どま和え 59，甘藷

きんとん88.

4) かぼちゃクリーム煮104，ほうれん草ごま和え59，

場げシューマイ 110，涼持三糸50，楊げ魚あんかけ107，

ぜんまいと油場げの煮もの72，あさり入酢の物96.

5) 信田煮 53.5，いとこ煮 100，鶏肉と野菜のクリー

ム煮122.5，里芋ころ煮88，ちらしずし211，かきたま汁

32.5，松前風酢の物35.3.

6) 千種焼き76.5，市松煮66，パピヨット73，フレン

チポテトピーナッツ和え96，七味和え69，酢豚風煮136.

かぼちゃ含め煮70.

7) 野菜入りオムレツ90.6，カリフラワー甘酢71.3， 

かれいのマリネ96，大豆と野菜の和え物81.5，パパロア

34，鶏肉入りグラタン88.5，大黒煮79，甘藷の黄金煮76.5，

本献立は 1日分の熱量700"-'850カロリー，蛋白質30---

33gのものであり， 以上の食品原材料について，調理，

冷凍されており，分析時の 1日当り総摂餌量は表 3~ζ示

す通りである.なお両献立中の数値の単位は茶が ml，

それ以外は gである.

結果および考察

食品中の K，Naの含有量および水による浸出や茄で

た場合の含有量の変化について検討したと ζろ，表 1-

1， 1-2および表 2に示す結果を得た.

今回分析した野菜類は，アスパラガスの缶詰，冷凍カ

入りお好み焼305，たらのフライ 115，

みかん100，茶400.

2) 米飯 480，じゃが芋味噌汁75，厚焼き卵70， トマ

トジュース195，サンドウィッチ 225，おでん 225，春菊

のひたし75，ココア164，みかん100，茶400.

3) 米飯240， トースト 110，鵡で卵50， ミノレタスープ

115，くじら立回蕗げ 90，カリフラワーサラダ 70，豆j高

すまし汁50，おかめそば 350， ミックスジュース 75，ょ

うかん60，りんご100，茶400.

4) 米飯240， トースト90，エッグサラダ130， ミノレク

コーヒー 208， スパゲッティナポリタン 200， とんかっ

190，コーンスープ180，りんご100，茶400.

5) 米飯240，ホットドッグ 230， ミノレク 200，えび入

オムレツ150，白菜漬物40，もやしのひたし60，紅茶15，

ちらしずし347，豆腐味噌汁65，みかん100，茶400.

6) 米飯480，若芽味噌汁70，焼き魚70，里芋煮 86，

親子井360，フノレーツポンチ 190， ミートローフ 160，野

菜スープ90，クッキー30，茶400.

7) 米飯240，椎茸すまし汁10，焼のり 2，板わさ75，

天ぷら135，うどん325，煮しめ130，鳥肉情場げ115，野

菜いため140，春雨酢の物40，バナナ130，茶400.

本献立は日本人の 1人 1日当りの栄養所要量4)を基

に，熱量2100カロリー，蛋白質約 70gとして計画された

ものであり，また以上の食品類に汁などの各種水分が加

わり， 1日当りの総摂餌量は表 3~ζ示す通りである.

市販減塩組合せ食品献立

1) ピーマン肉詰 60.5，はすのうめびしお和え 57.5，

魚入りグラタン132.5，重ね煮90，カリフラワー甘酢71.5.

ドライ親子161，ほうれん草どま和え59.

ポテトサラダ145.



では10"-'30%と比較的低い植が得ちれた.一方 Naにつ

いても概ね50%またほぞれ以上が捕で?十中!C::溶 IJIする

が，キャベツ，宝ねぎおよびトマトでほ17"-'33%の幣出

率であった.?kによる浸出および苅でのいずれも K，Na

の溶出率ば試料の切断状態，すなわち細胞の破壊程度~C::

最も依存じていると芳えちれる.とのととは，カボチャ

の場合!と脅〈小形!C::切断きれたものが厚〈大形のものよ

りも加で時聞が短いにもかかわちず， Kで約 80%， Na 

で25%も多〈溶1:11じているととかちも明ちかである.Ja

上のととかち，イ底K，í民 Na 治療食の作成~C::1ま，可及的

脅細片イヒじ， 71<浸するととが望ましい.かくするととに

よって， K， Naの溶出2容が増加するのみなちず，加熱

時間の短縮がみとまれ，イ也の栄養素の被少を防ぐととが

期待きれるかちである.

次IC::試験的に作成した一般健康人用 7自分の食事なち

びIC::市販減塩組合せ食品について調査じ，とれち食事か

ちK，Naの一日摂取量を測定した.その結果を表 3~と

示す.一般健康人用食事かちの K 摂取量は平均 1.42g/ 

日，範聞は0.81-1.92g/日であり， Na1ま平均3.97g/日，

範聞は 2.67-5.58g/目であった.またとの Na量かち

NaClの1日摂取量を計算したととろ，平均 10.19/日，

範囲ば 6.79-14.199/日の備が得ちれた.一方市販減塩

組合せ食品では， K摂取置が平均0.99g/日，範囲は0.82

-1. 23g/目であり， Naは平均1.29g/目，範囲は1.01-

1. 87g/日であった.また食塩量は平均3.29g/日，範聞は

2.57-4.76g/8であった.被塩組合せ食品の場合lとは，

米飯などそ同時lと食するのでK摂取景は分析債より増加

すろと芳えちれる.今回の健原人の 1日当りの米飯摂餌

量と同じ 480gと考えると，米飯の水分65%，白米中の

Kが115mg96とじて，約 0.2gが増加すると推定される.

FrankちめはKについて，成人の場合 0.4mEq/体重 kg

が必要であるとしており，体重 60kg~C::換算すると約 0.9

g/目となる.一方 Naの場合は，食器の所要量が適常15

g/日とされているととかちすれば 5.9g/日となる.しか

し食事内容が漸次都市形へと変化するととによって，食

塩摂取畳も減少傾向にあると芳えちれているし，また生

体が生理的機能を維持するのに必要な最低 Na置は 0.5

-1. Og/目的であるともいわれている. J?)卜‘の理由によ

り， 栄養所要量的観点から評価すれば， 両食事かちの

K，Na摂取景は健康を維持するに充分な量であると考え

られる.次に健康人の食事と減塩食品の K，Naを比較

したととろ， K摂取量にはほとんど差異が認めちれなか

ったが， Na摂取量については，後者は前者の約1/3で

あり，市販減塩食品は減食塩食として充分その目的に適

合するものと考えられる.
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ナトリウム摂取量表 3. 食事かちのカリウム，

一般健康人用食事

塩化ナトリウ
ム(g/Iヨ〉

1

2

3

4

5

6

7

 

6.82 

14. 19 

10.40 

6.79 

13.48 

8. 50 

10.50 

ナトリウム
(g/目〉

2.68 

5. 58 

4.09 

2.67 

5.30 

3.34 

4. 13 

カリウム
(g/日〉

1. 32 

1. 92 

0.81 

1. 46 

1. 26 

1. 40 

1.69 

1. 42 

食品重量
(g) 

1670 

2400 

2020 

1940 

2100 

1970 

1850 

日

10. 10 

市販滅塩組合せ食品

3.97 (平均)1993 

培イヒナトリウ
ム (g/目〉

2.98 

3.05 

3.48 

4.76 

3. 18 

3.03 

2. 57 

ナトリウム
(g /1ヨ〉

1.17 

1. 20 

1. 37 

1.87 

1.25 

1. 19 

1. 01 

カリウム
(g /1ヨ〉

1. 23 

0.97 

1. 02 

0.82 

0.88 

1. 17 

0.92 

食品軍最
(g) 

580 

586 

499 

655 

760 

535 

555 

1

2

3

4

5

6

7

 

自

塩化ナトリウムの植はナトリウム X58.5/23で計算

じた.

3.29 1. 29 0.99 596 (平均〉

ボチャおよびコンニャク以外は全て新鮮物であり，その

K含有量は 96-534mg96，Na は3-58mg%の縄問lとあ

った.とれち新鮮野菜中の K:Na比は概ね 10"-'20: 1 

である.しかしアスパラガスの缶詰では K90mg96に対

して Na274mg96であった.一方魚肉または畜肉加工

品の場合， K含有量は95-256mg%であり， Naは990-

1，720mg%の範囲にあり， K: Na比は概ね 1: 10とな

る.ζのように食品の加工時にある程度の味付が行なわ

れる場合には，食塩の添加が行なわれ，食品中のK:Na 

比ば逆転する.との場合K含有置は新鮮物も加工品もほ

とんど同じであり， Naの含有量だけが数十ないし百倍

程度増加するととになる.

食品中のKおよび Naは比較的良く水に溶けるので，

調理，加工時lと洗被または茄で、汁を捨てるととによっ

て， K， Naの消失が起るととは容易に考えちれる.野

菜類について ζのととを調べたととろ，水による浸出の

場合K合有量の 5"-'2596，Naでは12"-'40%が溶出した.

茄でた場合には多くの野菜類でKは50%以上が溶出した

が，枝豆，キャベツ，カリフラワ…およびさやえんどう



278 Ann. Rψ. To旬。 Metr.Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

結論

病態栄養に関する栄養指導の資料を提供する目的で，

食品中の K，Naの含有量および摂取量の評価を行なっ

7こ.

1) 市販新鮮野菜中のKは数十から数百 mg%のオー

ダーにあり， Naはそれよりも 1桁低いオーダーであっ

た.また K:Na比は1O，..._，20: 1であり，味付けのため

の食塩添加が考えられる加工食品については， ζの比が

1 : 10と逆転した.ζ の場合いずれの食品中のK量・もほ

ぼ同じレベルにあった.

2) 調理，加工によって K，Na含有量を減少させる

ととができるのは，浸出液または茄で汁を捨てる場合で

ある.特に低K食品を得るには，乙の操作が必要であ

る.との場合，食品をより細片とすることによって，減

少効果を高めるととができる.

3) 健康人の食事からの K，Na 摂取量はそれぞれ平

均1.42gj日および3.97gj日であった.一方減塩組合せ食

品からはそれぞれ0.99gj日および1.29gj日であった.ま

た食塩摂取量は健康人の食事と減塩組合せ食品ではそれ

ぞれ平均10.10gj日および 3.29gj日であり，供試減塩食

品は，その目的に適合した製品と認められる.しかしK

含有量はきしたる差異はなく，低Kを要する病気の治療

食としては適合したものではないと考えられる.
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市販かまぼこの品質検査

西国甲子犬深野駿一汽牛尾房雄ぺ道口正雄キ

金ualityof Marketing瓦amaboko，a Fish Jelly Product 

KOKO NISHIDA*， SHUN-ICHI FUKANO汽 FUSAOUSHIO* and MASAO DOGUCHI* 

緒 言

魚肉練製品はわが国独得の食品で，中でもかまぼζは

その起源が古く，長い歴史をもっといわれる.原料がす

り身肉なので成型が自在であり，副材料の種類や製造法

如何で，風味の調節が自由にできる，また調理の際手聞

がはぷけるなどの条件が今日ある理由と思われる.しか

し加工品である以上，乙と10数年間に成分内等，特に栄

養的価値に変化があるものと思われる.そ乙で今回，市

販の蒸しかまぼと50検体につき成分分析を行ない，三訂

日本食品標準成分表値めとの差異を比較し，さらに主と

して日本農林規格試験2) (以下 JASとする〉に基づ、い

て品質評価も行なった.品質評価には，この他に官能検

査もあるが，とれは多量の試料と熟練した判定人を要す

るので，本調査においては除外した.また価格との関連

についても考察を加えた.

試料および試験方法

1. 試料

かまぼ乙50試料は，昭和52年9月東京都内にて購入し

たものである.とれらを型体別に分類すると， リテーナ

成型16，ケージング詰7(以上のうち JASマークのつ

いたものは 2試料であった)，従来の包装23，すまき 3，

昆布まき 1であった.

2. 品質試験

1) 物性試験〈弾力性測定) JAS による品質規格の

弾力性テスト(ジエリー強度とくぼみの深さおよび折り

曲げ試験〉を行なった.ジエリー強度， くぼみの深さ試

験では直径 2.5cm，高さ 2.5cmの円筒型切片を使用す

るととになっているが，すべての試料をとの型に統一調

製するととが困難であったため， 2.Ocmx2. Ocmx2. 5cm 

(高さ〉の角片について JAS試験法〈レオメーター，

NRM-1003型， 不動工業社製〉を適用測定した. 折り

曲げ試験は， JAS試験に指定されている方法どおりに

実施した.

2) 成分分析〈栄養価値判定〉 水分，灰分，脂質は

常法3)に従い，たん白質はケノレダーノレ法により試料約4

gを分解し，分解物の一部をミクロケノレダーJレ蒸留装置

にてアンモニアを水蒸気蒸留し，とれを 496ホウ酸水溶

液に吸収させ， N/20硫酸標準被で定量した.エネルギ

ーは以上の数値および糖質量から算出した.でん粉含量

は JAS試験法に従い，ソモギ一変法によった.

3) 水分活性および水素イオン濃度

a)水分活性〈以下 Awとする〉は， 合成保存料，

合成殺菌料の使用が制限されるに伴い，細菌類の繁殖を

おさえる目的で注目され，食品衛生法施行規則第 5条第

1項によれば，一部のかまぼと製品についてのみ表示義

務が課されているにすぎない.しかし本調査において

は， Awを品質判定上の一指標として取り上げ，全試料

について測定した.食品衛生法施行規則別記のコンウェ

イユニットによる測定法は， Aw 0.94前後の試料に適

し，今回は Awの高いものが多く， 測定が困難であっ

たため水分活性測定器 (G.Lufft社製， Model 5803， 

発売元日本商事株式会社〉使用により測定を行なった.

b)水素イオン濃度(以下 pHとする〉 かまぼ乙製

品であって，食品衛生法規則によって pHが規定されて

いるものは，特殊包装されしかも保存基準の適用を除外

されているものに限られる.乙のような製品に対して

は， pHが6.0以下であるととと定められている. pH 

測定も Awについてと同様の目的ですべての試料につ

*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 Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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表1. かまぼとの品質測定値

No にノ レ 水 分 たん白質脂質でん粉灰分価格 Aw pH くぼみの ジエリー
深さ 強度
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No. zflレ水分たん自質脂質でん粉灰分 価格 Aw pH 深〈ぼさみの 強ジ度エリー

Kcal g g g g g ￥/100g ロ1ロ1 g 

45 84 76.8 9.9 0.3 2.5 2.6 73 0.975 6.82 14.3 631 

46 88 75.0 11. 3 0.4 3.4 3.4 194 0.964 6.20 13.3 867 

47 96 74.3 13.1 1.0 4.0 3.0 131 0.976 6.28 8.9 578 

48 85 76.3 11. 5 0.4 4.4 3.0 145 0.966 6.37 12.8 747 

49 94 73.6 12.8 0.2 0.7 3. 1 230 0.969 6.84 17.3 709 

50 91 75. 1 12.5 0.6 0.5 2.9 298 0.963 7.00 18.0 912 

平均値 89. 1 75. 1 11. 5 0.24 3. 1 2.9 128 0.974 6.65 14.4 884 

標準偏差 8.6 2.2 1.9 O. 16 2. 1 0.3 63 0.008 0.29 1.9 187 

〈注〉 エネ Jレギー~灰分は試料100g~r対する値である.

表 2. かまぼとの各測定値間の相関係数表

ギー
水分質たん白 脂 質 で ん 粉灰分価格 Aw pH く深ぼみ ジェ度リ

の さ ー 強

エネ lレギ- 1. 000 -0.988 -0.029 0.095 0.315 0.089 -0.267 -0.270 -0.029 -0.197 -0.592 

水分 1.000 -0.016 -0.028 -0.287 -0.214 0.217 0.322 -0.013 0.172 0.026 

たん白質 1. 000 0.018 -0.765 0.321 0.586 -0.294 1. 108 0.329 0.293 

脂質 1. 000 0.092 0.193 0.133 -0.012 -0.376 -0.341 -0.215 

でん粉 1. 000 -0.101 -0.571 -0.115 -0.239 -0.660 -0.208 

灰分 1.000 0.404 -0.399 0.050ー 0.069-0.040 

価格 1. 000 -0.280 0.010 0.313 0.129 

Aw 

pH 

くぼみの深さ

ジエリー強度

いて試験した.方法は，堀場ニードノレ形複合電極を試料

に官接っきさして測定した.

結果および考察

1. 物性試験

表 uζ示されるように，くぼみの深さは平均 14.4mm，

土1.9mm(標準偏差)，範囲 18.0mm~8.9mm であり，

またジエリー強度は平均 884g，土187g，範聞 1287g"-'

578gであった. JASではくぼみの深さ 8.0mm以上，

ジエリー強度 400g以上となっているので，すべてが規

格以上であった.ただし，試料の形状は試験方法で述べ

たように JASの規定通りではないので，直接基準値と

の比較はできないが数値はほとんど変わらないものと思

われる.また折り曲げ試験についても，すべての試料に

割れ目を生ぜず規格に適合していた.試料の No47は

くぼみの深さ，ジエリー強度ともに最低の数値を示した

もので，とれはいわしを原料とした製品であった.

1. 000 0.084 0.006 -0.007 

1.000 0.369 0.027 

1. 000 0.480 

1. 000 

有意水準値:0.3613 (危険率 1%) 

表 2!r示されるように， くぼみの深さはでん粉含量と

高い相関を示し(相関係数-0.660)，弾性がなく，アジ

〈弾力のある歯どたえ〉の弱い試料ほどでん粉含量が多

かった.しかしジエリー強度とでん粉含量の相関はない

と考えちれる(-0.208). たん白質との棺関係数はくぼ

みの深さ0.329，ジエリー強度0.293で相関は認め難い.

2. 栄養成分。エネルギーの平均値は 89.1士8.6Kcal，範囲 107

Kcal~63Kcal である.

2) 水分の平均値は， 75.1土2.2g，範囲81.4g，，-，70. 5g 

であった.

3) たん自質の平均値は 11.5土1.9g， 範囲 15.0g"-'

7. 7gであった.たん白質とでん粉および価格とは高い相

関を示し， それぞれ相関係数はー0.765，0.586であっ

た.すなわちたん白質含量の多いほどでん粉含最が少な

し価格の高い程たん白質含量が多い傾向が見られた.
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表 3. 三訂成分表イ直と測定値との比較

ギー 水分た白質ん 脂質糖質灰分

Kcal g g g g g 

三三訂成分表イ直 84 77.0 13.0 0.8 6.2 3.0 

測定値の平均 89 75.1 11.5 0.2 10.3 2.9 

〈注〉 試料100g ~乙対する値である.

また，たん白質と価格をグラフ上にプロットした結果，

高価格で低たん白質含量の製品は見られなかった.

価格については， 100g当りの平均値128土63円，範囲

298円"""'58円であった.参考までに，価格と主材料であ

る魚種との関係をみると100円/100g以下の製品にあって

は，原料魚にたらが使用されており， 100円'"'-'200円では

たら， ぐち， ~L べ，はもなどの混合で， 200円以上はす

べてえそが主原料であった.つまりえそが用いられた製

品は高価格であり，たん白質含量も高かった.また試料

中に価格が安く，たん白質含量の比較的高いものが見い

だされたが，乙れは表示によれば主原料のたらに植物た

ん白が加えられたものである.

4) 脂質の平均値は0.24:1:0.16g，範閉1.Og'"'-'O. 19で

あった.

5) でん粉合量の平均値は3.1:1:2. 19，範間9.Og '"'-'痕

跡であった. JASによれば『でん粉および植物性たん白

の含有率は練りつぶし魚肉の 896以下であるとと』とな

っているが， No 23， No 36では8.7%(表示8.0%)，

9.0% (表示8.0%)であり， No 35についても 6.296

(表示5.0%)でいず、れも表示量以上であった.

加えられたでん粉の器類Iとより，製品の質やアシの強

さが異り，各産地特性の一因をなしているが，近年天然

でん粉のほかにかまぼζ用の加工でん粉が開発され広く

利用されている.でん粉はたん白質によるアジの形成能

が劣っている場合の補強材となり，またでん粉の増量は

水分の増加にもつながり，増量材としての意義も大きい

といわれ，事実でん粉含量とくぼみの深さとは高い相関

が認められた.また価格との相関は -0.571で，でん粉

含量の多い製品は価格の安いものに見られ，でん粉合最

が多く高価格の製品は見当らなかった.

6) 灰分の平均値は 2.9土0.3g，範囲 3.7g'"'-'2. 4gで

あった.

以上の成分値を三訂日本食品標準成分表値と比較する

と，表 3の通りである.

三訂成分表が設定された当時と現在では10数年のへだ

たりがあるため，加工技術の進歩， 1啓好の変化に伴い成

分内容に変化があるのは致し方ないと思われる.しかし

元来動物性たん白質食品として扱われているだけに， ζ

のように糖質の増加が目立つのは考えさせられる事実で

ある.

3. Awおよび pH

1) Awの平均値は0.974土0.008，範囲0.988'"'-'0.940

であった.食品衛生法によれば， pH 6.0以下であって

Awを0.94以下に調製した製品については保存基準の適

用を除外されているが，今回は No34のみが0.94であ

った.しかし乙の製品は pH6.7であったので，いずれ

の試料も10
0

C以下に保存するととが望ましい製品である

ことになるが，それにもかかわらず保存条件表示のない

ものが 3試料あった.

2) pHの平均値は6.65:1:0.29，範閤7.15""'-'5.17であ

った.また pH6.0以下の製品は No39のみであっ

fこ.

結 論

1) JAS試験の結果は， 弾力性測定， 折り曲げ試験

ともに規格外の製品はなかった.またでん粉含量は 3試

料を除き表示量以下であり，無表示の製品もすべて 896

以下であった.

2) Aw， pHの検査結果は，すべての試料が規格通り

10
0

C以下に保存されるべきものであるととを示した.

3) 栄養成分の平均値を，三訂日本食品標準成分表値

と比較したととろ糖質含量の増加がみられた.また価格

と成分の関係を検討した結果，たん白質含量の多い製品

ほど高値であり，でん粉含量の多いほど安値であった.

かまぼと購入の際の一指標となろう.

今後は，かまぼとをはじめとし加工食品類には， JAS，

食品衛生法などの規格基準表示と併せて，栄養成分内容

表示をも検討さるべきであろう.

謝辞 本調査を行なうにあたり，試料収集に御協力頂

いた食品監視課，ならびに食品機動監視班の方々に感謝

の意を表するとともに，物性試験に御協力いただいた農

林省規格検査所，藤本雄一課長，花原順技官に感謝致し

ます.
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ポ)f，.ブィリン代謝系成分に関する調査およびその生化学的研究〈第5報〉

小学生および高校生のふアミノレプリン酸尿中排浩の実態

小笠原 公ぺ武士俣邦雄六霜田さと子*

Investigations and Biochemical Studies on the Porphyrin 斑etabolites(V) 

The Actual State of Urinary ふAminolevulinicAcid Excretion 

in School Children and High School Students 

KIMI OGASAWARA*， KUNIO BUSHIMATA* and SATOKO SHIMODA* 

四アノレキル鉛添加ガソリンの使用また，産業排気ガス

等による複合大気汚染の健康におよぼす影響を解明する

資料とするため，住民による鉛害問題が提起された昭和

45年以降，東京都住民についてデルタ・アミノレプリン

酸(以下ふALA と略す)， コプロポノレフィリン等ポノレ

フィリン代謝系成分の尿中排油実態調査を続け，得られ

た成果を報告1-12)してきた.

すなわち，東京都住民の血液中鉛量，尿中鉛量は低値

であり，鉛障害認定の指標成分とされる尿中ふALA最，

コプロポノレフィリン最も低値であった.とれらの調査成

績をもとに，東京都衛生局による通常の環境で生活する

住民に直接鉛障害の疑いはないととの発表1めがなされた

のである.

鉛障害の有無に関する調査は東京都全域の住民を対象

に行なわれ，ほぼ調査終了の域にある.すでに加鉛ガソ

リンの使用は禁止されたのであるが，住民保健上経年観

察が必要であるため，昭和50以降は高校生以下の若年代

層を対象とする捜合大気汚染の健康におよぼす影響調査

が行なわれている.

乙の調査の一環として， 小学生・中学生・高校生の

ふALA尿中排池実態把握を担当し， すでに中学生につ

いての調査成績を報告1めしたので，今回は小学生および

高校生を対象としたふALAの尿中排池実態について報

告する.

調査方法

1. 調査地域区分と調査対象 東京都の市郡部，区部，

島部の小学校ならびに高校を選定し，その小学生と高校

生につきふALAの尿中排湘:水準の調査を行なった.

調査対象とした小学生は昭和51年11月上旬に杉並区立

杉並第二小学校の男子39名・女子36名と墨田区立東吾嬬

小学校の男子35名・女子31名のいずれも 5..._， 6年生，さ

らに52年12月上旬に立川市立立川第八小学校の男子47名

.女子36名と江東区南陽小学校の男子46名・女子39名の

両校 2年生についての合計男子 167名・女子 142名であ

る.

高校生については昭和51年 9月下旬に都立東高校〈江

東区〉の男子65名・女子58名と都立三宅高校(三宅島〉

の男子20名・女子22名について，さらに昭和52年 9月中

旬に都立国立高校(国立市〉の男子79名・女子68名と都

立小岩高校(江戸川区〉の男子48名・女子51名の 1'"3 

年生合計男子212名・女子199名が調査対象である.

2. 検査材料および検査測定種目 学校の協力を得

て，あらかじめ配布したポリ瓶に調査対象者の早朝尿を

採尿し，東京都衛生局公害保健課により一括扱入された

被検尿について，採尿した当日のうちにつぎに記す種目

の試験検査を行なった.

尿ウロビリノーゲン，タンパク，糖定性試験:一般に

常用されている試験方法15)とマルティスティックス(三

共社〉併用

尿中 0・ALA量測定:和団法16)の改善法3)

調査成績および考察

1. 小学生の尿中 5・ALA正常値について小学生の

尿中 5・ALA正常値は表 lに示すごとく男子3.23土0.93

mg/l (126例〉・女子 3.11土0.88mg/l (110例〉であっ

7こ.

小学生について尿中 3・ALA最を測定した被検者は男

*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 Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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尿定性異常陽性者を除去した学校別小学生の尿中 5・ALA平均値表1.

墨田区 東吾嬬

全例の正常値に対する差の検定

P<0.02 

平均値 (mg/l)

3.41:1:0.92 

3.32土0.66

3.26士1.17 

3.42土0.92

3.25土0.81

2.59土0.83

2.96土0.72
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3.23土0.93

3.11土0.88

異常値棄却数

ハυ
n
u
n
u
n
u
n
u
n
U
噌

i
n
u
q
ρ
n
u

測定数

37 

30 

40 

34 

28 

23 

23 

23 

128 

110 

J.jIj 

男

女

男

女

男

女

男

女

男

女

性

江東広南陽

立川市立)JI第八

杉並区杉並第二

名校学

伊j全

尿定性異常陽性者を除去した学校別高校生の尿中 5・ALA平均傭表 2.

全例の正常値に対する差の検定

P<0.01 

平均値 (mg/l)

2.94土0.99

2.76土0.91

2.79:1:0.88 

2.70土0.82

2.69土0.76

2.10土0.66

3.09:1:0.93 

2.59土0.80

2.86土0.89

2.49土0.82
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2. 高校生の尿中ふALA正常値について高校生の

尿中ふALA 正常値は表 2~[示すごとく男子2.86土0.89

mg/l (133例〉・女子 2.49土O.82mg/ L (145例〉であっ

て、性差があり男子が有意 (P<O.Ol)に高値であっ

た.

高校生について尿中ふALA量を測定した被検者は男

子212名・女子199名である.高校生についても小学生と

同様に異常値棄却検定を行ない，男子 1例・女子4例の

統計異常値を削除して得られた尿中 5・ALA平均値は表

4に示すように男子 3.16土0.96mg/1(211例〉・女子

2. 68:1:0. 90mg/1 (195例〉であった.尿定性試験による

異常陽性例が含まれる ζの値は正常値に比較し有意〈男

子P<O.Ol・女子Pく0.02)に高値である.高校生の尿

中 5・ALA正常値の算定も， 被検者全例から男子 78例

(36.8%)・女子 53例 (26.6%)の尿定性異常陽性例を

削除し，さらに男女各 1例の統計異常債を棄却して算定

したものである.

3. 小学生と高校生のふALA原中排濯水準の比較

すでに一般住民について，年齢による ALAの尿中排池

子167名・女子142名であるが，との被検者lとは調査対象

の項で述べたように男女とも約半数ずつの 2年生と 5，..._.

6年生が含まれている.そとで低学年と高学年の尿中

5・ALA平均値について t検定を行なったととろ， 両平

均値に有意差がなかったので，すべての被検者を尿中

5・ALA平均値算定の対象とした.

小学生の個々の尿中 δ-ALA値について，性別に危険

率 1%水準における異常値棄却検定17)を行ない，男子3

伊卜女子 1例の統計異常値を削除して得られた尿中 8・

ALA平均値は表 3に示すように男子 3.44土0.97mg/1

(164例〉・女子3.21土0.91mg/1(141例〉であった. 乙

の値は尿定性試験によるウロピリノーゲン，タンパク，

糖の単種または複種成分の異常陽性者が含まれている値

であって，正常値に比べわずかに高値である.それゆえ

尿中 5・ALA正常植の算定はすべての測定データから，

あらかじめ男子39例 (23.4%)・女子 32例 (22.5%)の

尿定性試験によるウロピリノーゲン，タンパク，糖異常

陽性例を除外したのち，男子 2例の統計異常値を棄却し

た99%信頼範囲のもののみを対象とした.
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尿定性異常陽性者を含む場合の学校別小学生の尿中 8・ALA平均値表 3.

全例の正常値に対する差の検定平均値 (mg/l)

Pく0.05

Pく0.05

P<0.05 

3.59土0.92

3.44土0.67

3.41土1.29 

3.48土0.89

3.37土0.77

2.92土0.95

3.36土1.18 

3.05土0.94
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尿定性異常陽性者を含む場合の学校別高校生の尿中 5・ALA平均値表 4.

全例の正常値に対する差の検定

Pく0.01

Pく0.001

P<0.001 

平均値 (mg/l)

3.29土1.05 

2.99土0.96

3. 18土1.11

2.83土0.90

2.86土0.74

2.33土0.76

3.44土0.95

2.70土0.89
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2.68土0.90
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気汚染の健康におよぼす影響調査として重要である.

小学生については市郡部として立川第八小学校〈立川

市)，区部として杉並第二小学校〈杉並区)，東吾嬬小学

校〈墨田区)， 南陽小学校(江東区〉を調査対象校とし

て小学校ごとに被検者の尿ウロビリノーゲン， タンパ

ク， 糖の定性試験と尿中ふALA量を測定した.尿中

ふALA値について小学校ごとに危険率 l労水準での異

常値棄却検定を行なって，統計異常値の削除をした信頼

範囲のデータのみから求めた平均値を表 3~乙示す.

市郡部と区部の小学生の尿中 8・ALA平均値に差異が

あるか否かを表 U<::示した小学生の尿中ふALA正常値

に対する t検定を行なった結果，立)11第八小学校の男女

と南陽小学校の女子が有意 (Pく0.05)に高値であった.

いかなる理由によって乙れら小学生の尿中 0・ALA平均

値が比較的高水準を示したかの解明は，南陽小学校のよ

うに性によって異なった成績であったことからも，今後

経年観察にまたなければならないと考える.

被検集団に尿定性試験による異常陽性者が含まれる場

合の尿中ふALA平均値はやや高値に表現されることを

水準の検討を行ない，男女とも20""'30歳代は50"-'60歳代

よりも高値であったことの報告わをした.20歳以下の若

年代層についても年齢による差異の有無の検討をした.

前項で小学生の尿中ふALA正常値は男子 3.23:1:0.93

mg/l.女子 3.11土0.88mg/lであり，高校生では男子

2.86土0.89mg/l・女子 2.49土0.82mg/lであることを述

べたが，小学生と高校生の尿中 0・ALA正常値について

性別に t検定を行なった結果， 男女とも小学生が有意

〈男子Pく0.01・女子P<O.OO1)に高値であった.

一般住民の尿中ふALA正常値は男 2.01土0.77mg/l

(775例〉・女1.78土0.74mg/l(1，366例〉であるととを

すでに報告11)したのであるが，この値と高校生の値につ

いて t検定を行なったところ男女とも高校生が有意 (P

く0.001)に高値であった.すなわち 0・ALAの尿中排

地水準は年齢による差異があり，若年代層が高値であ

る.

4. 調査区域による小学生および高校生のふALA尿

中排浩水準について小学生また高校生について0・ALA

の尿中排池水準を調査校ごとに検討するととは，複合大
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述べた.そこで小学校と、とに尿ウロビリノーゲン，タン

パク，糖の単種または複種の異常陽性者を除いたのち，

統計異常値の削除を行なったものの尿中ふALA平均値

を表 lに示した.

小学校ごとにみて尿中 8・ALA平均値に差があるか否

かを小学生全例を対象として得られた正常値に対する t

検定を行なったと ζろ，尿定性異常陽性者が含まれる場

合には立川第八小学校の男女と南陽小学校の女子の尿中

ふALA平均値が高水準を示していたものが， 尿定性異

常陽性者の除去後では有意差がみられなくなった.この

ことはふALAの尿中排池に尿ウロピザノーゲジ，タン

パク，糖異常陽性が関与していることである.

つぎに高校生については市郡部として都立国立高校

(国立市)，区部として都立東高校(江東区〉および都立

小岩高校(江戸川区)， 島部として都立と宅高校(三宅

島〉の 4高校を調査対象校として，高校ごとに小学生に

ついて行なった検査と同じく尿定性試験と尿中 0・ALA

を測定した.尿中 5・ALA値については高校ごとに統計

異常値を棄却したのち求めた平均値を表4に示した.

市郡部，区部，島部の高校生の尿中ふALA平均値に

差異があるか否かを高校生全例を対象として得た正常値

に対する t検定の結果，都立東高校の男女と都立小岩高

校の男子が有意 (PくO.01 ~O. 001)に高値であった.

尿中 0・ALA平均値が比較的高水準であったそれらの

高校が所在する地域は，空中降下煤じんや亜硫酸ガス等

による大気汚染度が高く，この人体影響として慢性気管

支ゼンソク，慢性気管支炎等の有症者が自然発生率の 2

~3 倍も多い ζ とのために，昭和49年公害健康障害補償

法制定にもとづく補償認定地域であり，一般住民の調査

でもこの地域に居住する被検者の尿中 0・ALA平均値が

高水準を示した報告11)と一致する.それゆえ高校生につ

いては複合大気汚染等生活環境悶子の影響が考えられ

る.しかし小学生について大気汚染の人体影響を尿中

ふALA水準から推察するに， 区部のうちで大気汚染度

が高い墨田区や江東区の小学生の尿中ふALA水準は南

陽小学校の女子のみが有意性を示しただけであったこと

から，それが小学生にまでおよんでいないのではなかろ

うか.

高校生についても高校ごとに尿定性異常陽性者を除き

さらに統計異常値の棄却を行なって得た尿中ふALA平

均値を表 2に示した.高校どとの尿中 0・ALA平均値と

高校生全例から得られた正常値との差の検定の結果は，

尿定性異常陽性者が含まれる場合に都立東高校の男女と

都立小岩高校の男子が有意に高水準であったものが，い

ずれも有意性がみられなくなった.ζ のととは高校生も

小学生と同じく尿ウロビリノーゲン，タンパク，糖異常

陽性者が関与していることである.それゆえ 0・ALAの

尿中排池におよぼすウロビリノーゲン，タンパク，糖の

尿中異常出現の関連性を吟味する必要がある.

5. ウロピリノーゲンの尿中異常出現とふALAの原

中排溜関係小学校および高校ごとに尿定性試験による

ウロビリノーゲン，タンパク，糖の 3成分を合せた異常

陽性率とウロピリノーゲンのみの異常陽性率さらに尿ウ

ロビリノーゲンが異常陽性であったものの尿中 0・ALA

平均値を表 5に示した.

小学生について尿ウロビリノーゲン，タンパク，糖 3

成分を合計した異常陽性率は男子23.496・女子22.596で

あったが，乙のうち尿ウロビリノーゲンのみの異常闇性

率が男子17.4%・女子18.3%を占め，尿タンパクと尿糖

の陽性率は低率であった.

高校生についての尿 3成分を合計した異常陽性率は男

子36.8%・女子26.6%であるが，このうち尿ウロビリノ

ーゲンのみの異常陽性率は男子31.1%・女子22.696を占

め，高校生も尿タンパクと尿糖の出現率は低率であっ

た.ζ のことを小学校どとにまた高校どとにみても，尿

ウロピリノーゲンの異常出現が大部分であった.

小学生について尿ウロビリノーゲン，タンパク，糖の

単種または複覆の異常陽性を示したものの尿中 0・ALA

平均値は男子4.06土1.03mg/l・女子3.69土0.77mg/lで

あったが，尿ウロピリノーゲンのみ異常陽性であったも

のの尿中 0・ALA平均値は男子 3.98土0.67mg/l・女子

3.69士0.84mg/lであり， 男女とも両平均値に差がなか

った.しかし小学生全例から得た正常値に対する t検定

では，尿ウロピリノーゲン異常陽性者の尿中 5・ALA平

均値が有意 (P<O.Ol)に高値であった.

高校生について尿 3成分のいずれかが異常陽性であっ

たものの尿中ふALA平均値は男子 3.67土0.85mg/l・

女子3.36土1.04mg/lであったが， 尿ウロビリノーゲン

異常陽性者の尿中 0・ALA平均値は男子3.66::t0. 86mg/l 

-女子3.42土1.05mg/lであって男女とも両平均値に差が

なかった.しかし高校生全例から得た正常植に対する t

検定で，尿ウロビリノーゲン異常陽性者の尿中ふALA

平均値が有意 (pく0.01)に高値であった.

表 5~と示した学校ごとの尿ウロビリノーゲン異常陽性

率さらにこれが異常陽性であったものの学校別尿中ふ

ALA平均値をみると，尿ウロピリ/ーゲン異常陽性率

が高く，しかもこの尿中ふALA平均値が小学生，高校

生それぞれの全例から得た正常値に比lし有意に高値であ

ったのは立川第八小学校の男女と東吾嬬小学校の男子，

高校では都立東高校の男女と都立小岩高校の男子であっ
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学校別小学生および高校生の尿定性異常陽性率と尿ウロピリノーゲン異常陽性者の尿中 5・ALA平均値表 5.

正常値に対す
る差の検定

ふALA平均値
(mg/l) 

杉並区杉並第二

Pく0.02

P<0.01 

P<0.001 

P<0.01 

4. 14土0.61

4.08土0.21

5.25士0.58

4.15土0.35

3.69土0.57

3.58土0.94

4. 16土1.09 

3.33土1.03 

3.98土0.67

3.69土0.84

尿ウロピリノーゲ
ン異常陽性率(%)

14.9 

16.7 

8.7 

7.7 

28.2 

30.6 

22.9 

19.4 

17.4 

18.3 

尿成分異常
陽性率(労〉

21. 3 

16.7 

13.0 

12.8 

28.2 

36. 1 

34.3 

25.8 

23.4 

22.5 

Bリ

男

女

男

女

男

女

男

女

男

女

性

江東区南陽

立川市立川第八

名校学校
別

小学生

学
区

墨田区東吾嬬

Pく0.001

P<0.01 

伊全

Pく0.001

Pく0.05

Pく0.01

Pく0.05

P <0. 001 

Pく0.02

P<0.001 

P<0.001 

3.69土0.77

3.69土0.89

4.34土0.93

4.15土0.50

3. 14土0.65

2.94土0.60

4. 02:t0. 74 

3.07土1.01 

3.66土0.86

3.42土1.05 

27.7 

20.7 

20.0 

9. 1 

32.9 

23.5 

37.5 

29.4 

31. 1 

22.6 

35.4 

27.6 

25.0 

9. 1 

39.2 

27.9 

39.6 

31. 4 

36.8 

26.6 

男

女

男

女

男

女

男

女

男

女

東

ョ三宅

区東

島ジ

江校両

国立市国立

江戸川区小岩

例全

しさらに小学生ならびに高校生の居住地域別にふALA

の尿中排池水準の差異について検討した.

1) 小学生の尿中 0・ALA正常値は男子 3.23士0.93

mg/l・女子3.11土0.88mg/lである.被検者グノレープに

ウロビリノーゲン，タンパク，糖の尿定性異常陽性者が

含まれる場合の尿中 0・ALA平均値はやや高値に表現さ

れ男子 3.44:t0. 97mg.jl .女子 3.21土0.91mg/lであっ

fこ.

2) 高校生の尿中 8・ALA正常値は男子 2.86土0.89

mg/l・女子2.49土0.82mg/lである.被検者クツレープに

尿定性異常陽性者が含まれる場合の尿中 0・ALA平均値

は男子3.16土0.96mg/l・女子2.68土0.90mg/lであり，

やや高値に表現される.

3) 小学生の尿中 8・ALA正常値は高校生のそれより

有意に高値であり，高校生の尿中 8・ALA正常値は一般

住民よりも有意に高値であって若年代層の値が高い.

4) iJ・ALAの尿中排油水準に居住地域差がみられ，

小学生では立川市立立川第八小学校の男女と江東区立南

陽小学校の女子，高校では江東区の都立東高校の男女と

江戸川区の都立小岩高校の男子が有意に高水準であり，

大気汚染度が高い地域の高校生にその人体影響がうかが

えた.

た.したがって 0・ALAの尿中排池水準に地域差がうか

がえたのは，ウロピリノーゲンの尿中異常出現と関係が

深い.

尿ウロビリノーゲンの検査は肝臓疾患のスクリーニン

グに常用される.尿ウロビリノーゲンは肝臓疾患のほか

疲労等種々の条件で異常出現山するので，乙の異常陽性

を直ちに肝疾患とすることはできない. しかしふALA

縮合酵素は肝臓で合成され，ヘム合成酵素と深い調節関

係にある報告1仰のさらにふALAは肝臓疾患に尿中排油

増加がみられる報告叫切から考え，複合大気汚染の人体

影響調査に肝臓機能検査が必要である.

東京都の小学生，高校生の尿中 5・ALA水準は鉛障害

認定基準値22)以下の値であったが，その尿中排油水準に

地域差があり，乙れが大気汚染の程度と一致する成績が

得られたととは，小学生，高校生等若年代層にも大気汚

染がある程度望ましくない影響をおよぼしている可能性

がうかがえた.

結論

小学生については昭和51年11月と 12月，高校生につい

ては昭和田年および52年のいずれも 9月に，小学生男子

167名・女子142名，高校生男子212名・女子199名を調査

対象として尿中 5・ALA量を測定し，その正常植を算定
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5) 尿ウロビリノーゲン異常陽性者の尿中ふALA平

均値は正常値に対し有意に高値である.
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ポルブィリン体の生化学的研究(第 9報〉 ポ)L-ブィリン体に対するヨード酸化の影響について

武士 俣邦 雄汽 霜田さと子*

Biochemical Studies on the Porphyrins (IX) 

The Effects of Oxidation with Iodine on Porphyrins 

KUN10 BUSH1MATA* and SATOKO SH1MODA* 

10dine oxidation which converts methylene bridge in coproporphyrinogen into methene bridge has been 

applied to quantitative analysis of coproporphyrin in urine. This paper describes the effect of iodine 

oxidation on the estimation of coproporphyrin in urine. By iodine oxidation of urinary coproporphyrin 

before ether extraction， it showed higher value than that after extraction. However， the concentration of 

coproporphyrin in the standard solution is decreased by iodine oxidatiol1 before ether extraction. 

These results suggest that the impurity in urine might exert an important role to prevent over reaction of 

iodine. Moreover， disappearance of the absorption spectrum of standard coproporphyrin in ethyl acetate 

was observed by prolonged iodine oxidation. 1t is also indicative that the breakdown of coproporphyrin 

is induced by the prolonged reaction. 

尿中のコプロポノレフィリン(以下 Cpと記す〉の定量

分析には，通常ヨードを用いた酸化反応が利用されてい

る. これは Cpの前駆体であるコプロポノレフィリノー

ゲンのメチレン結合をメテン結合の構造に変えるためで

ある.しかし，乙のヨード酸化反応の効果について，

Watson et al.1
)は希薄ヨード液の有効性を報告してい

るが，森らめはヨード酸化を行なわずに古い尿を用いて

定量分析を行なうことを提唱しており，必ずしも統一的

な見解に至っていない.

そ乙で著者らは，尿中 Cp定量分析時のヨード酸化処

理の効果，さらにはヨード酸化反応が Cp体におよぼす

影響について検討を狩なったので報告する.

実験試料および試薬

1) Cpの標準物質として市販されているコプロポノレ

フィリンー皿ーテトラメチルエステJレ

6) 飽和ヨード水溶液

乙の他の薬品類はすべて市販の特級品を用いた.

定量分析方法および測定機器について

1) 尿中 Cp定量分析3)……コプロポノレフィリノーゲ

ン酸化試薬としてのヨ{ド濃度を 0.001%に改めた著者

らの微量けい光法にもとづいて尿中の Cpを抽出し，目

立 MPF・2A型けい光分光光度計で測定した.

2) ポJレフィリン体に対するヨード酸化の影響は，吸

収スペクトノレの変化として観察し， 目立 356型二波長自

記分光光度計で記録した.

結果および考察

1. 尿中 Cp定量分析時のヨード酸化処理の効果につ

いて

新鮮な個人尿 (n=138)を用いて，尿中 Cpをエチノレ

エーテJレ(以下エーテJレと記す〉で抽出する前および抽

2) 新鮮一時尿 出後のエーテノレ洗浄時にヨード酸化処理を行なって得た

3) 0.001%ヨード・ 1%酢酸ナトリウム水溶液 Cp測定値の分布状態を表わした相関図を Fig.1 ，乙示

4) 1. 5N塩酸水溶液 す.各測定値の分布から明らかなように， 3例を除いた

の氷酢酸・飽和酢酸ナトリウム (4:1)混合緩衝液 すべての測定値が y=xの直線の上倒jに散布され， 乙

*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 Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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Effect of Oxidation with Iodine on 

Standard Coproporphyrin 

(Equivalent Concentration: 100μgjl) 

Table 1. 

290 

{μg!L) 
200 

N=138 
r=0.9744(P<0.OQ1 ) 

Y = 1.3 8x蜘 0.52 Oxidized after 

Extraction 

Oxidized before 

Extraction 

Value 
(μgjl) 

Value 
(μgjl) Reappearance 

89.0 
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89.2 

88.9 97.9土0.6
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Cpの標準物質として市販されているコプロポJレフィ

リン一国一テトラメチノレエステJレ(以下標準物質と記す〉

の 100μgjdl濃度の O.lNの塩酸溶液を試料とし，前項

で記述したと同様に，エーテノレで抽出する前および抽出

後のエーテjレ洗浄時にヨード酸化処理を行なって得た測

定結果を Table1に示す.

ζの Tableで明らかなように，標準物質をエーテノレ

で抽出した後のエーテノレ洗浄時にヨード酸化を行なった

時の測定平均値 97.87土0.60沼 jlは，試料として用いた

標準物質の相当濃度 (100μgjりよりもやや低値であっ

fこ.

しかし，標準物質をエーテノレで抽出する前にヨード酸

化処理を行なった場合の測定平均値 89.22土0.74pgjl

は，前述したエーテノレ抽出後にヨード酸化処理を行なっ

た場合の平均値よりもさらに約 1割も低い値であった.

しかし，乙の両方の各測定値の変動係数はきわめて小さ

く，かつ比較するほどの差は認められず，安定した測定

結果であった.

以上のように分析操作過程におけるヨ…ド酸化処理の

順序の違いによって，標準物質溶液を試料として用いた

場合の回収測定値に差が生じたのは，エーテノレに抽出さ

れた標準物質とヨードが接触している時間の長短差など

によって起った現象と考える.また， ヨード酸化処理の

順序の遠いによる測定値の関係は，標準物質溶液を試料

にした場合と，前項で述べた尿中 Cpの測定値の結果と

Fig. 1. Correlation between Urinary Coproporphyrin 

Values obtained by Oxidation with Iodine 

before and after Extraction 

はまったく逆であった.ζ のζ とは，標準物質溶液には

標準物質そのものしか含まれていないのに対し，尿には

れらの測定値の相関係数 r=0.9744は， 危険率 0.1% 

以下の水準で有意であった.すなわち，との散布図が示

すように，尿中 Cpの定量分析はエーテノレで抽出する前

に試料を直接にヨード酸化処理した方が，抽出後のエー

テノレ洗浄時にヨード酸化処理を行なうよりも，高い測定

値が得られるととを如実に表わしているといえる.この

ζとは，尿中 Cpをエーテjレで抽出する前にヨード酸化

を行なった場合の平均値 62.37f1gjlと， 抽出後にヨー

ド酸化を行なって得た平均値 45.55f1gjlとについて，

Welchの差の検定を行なったととろ，危険率o.1%以下

の水準で有意に前者が高いと判断された乙とからも裏付

けられる.しかし，乙の有意差が Cpの前駆体であるコ

プロポノレフィリノーゲンによるものか，あるいはヨード

酸化によって Cp体が発するけい光が増強されたのかな

どについては今後くわしく検討する必要がある.

なお，エーテJレ抽出後のエーテノレ洗浄時に Cp体のヨ

ード酸化処理を行なった方が高値であった 3例は，複雑

な成分が含まれている尿が試料であるととを考えると，

その試料の濃淡が問題点として考えられる.また， ζ の

点については， Watson et al.が報告している希薄なヨ

ード溶液の有効性という乙とときわめて関係が深いので

はなしゅュと考える.

2. 標準液を試料とした場合のヨード酸化処理につい

て



はヨードと最もすみやかに反応してヨウ化ヱチノレと酢酸

に分解される.

以上のような物理化学的性質から，破線で示した吸収

波形は，酢酸エチノレがヨードや水と復合的に反応したた

めの結果が表わされたものと考える.

つぎに実線は，標準物質に対するヨード酸化の影響を

最小限にとどめた状態，すなわち前述した方法にもとづ

いて酢酸エチルで抽出した直後の吸収波形を示したもの

である.乙の実線で示した吸収波形には255，265ならび

に370nm付近の波長に小さな吸収があり，さらに290お

よび 394nm付近の波長に明確な政収が認められた.し

かし， 290nm付近の吸収は前述した対照としての酢酸

エチノレにも観察されており，とれは標準物質にかかわる

吸収ではないものと考える.

さらに鎖状点線は，酢酸エチノレのr:I::Jで標準物質に対す

るヨード酸化反応を 1時聞にわたって行なった場合の吸

収波形を示したものである.乙の吸収波形は，破線で示

した酢酸エチノレに対するヨード酸化の吸収波形とまった

く同じ形を示し，標準物質を酢酸ヱチノレで抽出した直後

の吸収波形〈実線〉に認められた370および 394nm付近

の波長の吸収が認められなくなった.また，この酢酸エ

チノレ層にマナスノレライトの紫外線 (3650A)を照射しで

も，標準物質の特異的なけい光は認められなかった.

これらの ζ とは，標準物質が酢酸エチノレの中で商接的

にヨード酸化反応をうけたか，あるいは酢酸エチノレがヨ

ード酸化をうけて生じた成分と反応したために， 200，..._， 

500nm波長域に吸収を示すことのない物質に変化したも

のと思われる.

なお，酢酸エチノレを用いて尿中のポノレフィリン体を抽

出し，その後lζ ヨード酸化処理を行なう定量分析方法と

しては， Schwartz et al.法5¥西川氏法ベ Rimington

法7) ならび、に久大公衛改良法8)などが報告されている.

しかし，いずれの方法においても， ヨード酸化の影響に

ついて検討しであるものはない.

また，同様の反応を，安定化剤を添加しであるエチル

エーテノレの中で試みたところ，酢酸エチノレ中での反応よ

りも安定ではあったが，徐々には変化してゆく乙とが認

められた.

以上の結果から，尿中 Cpを定量的に分析するときに

は，その抽出溶媒はエーテノレを使用するとともに， ヨー

ドによる酸化処理はエーテルで抽出する前に行ない，そ

ののち可及的すみやかにヨー|ごとの接触を断ち， Cp体

がより安定する塩酸溶液lζ転溶させる乙とが重要であ

る.
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Fig. 2. 

いろいろの被酸化成分が含まれており，それらの成分と

ヨードが反応したために遊離のヨードが少なくなり，ポ

Jレフィリン体に対するヨード酸化反応が弱められたこと

などによるものと思われる.

3. ヨード酸化による標準物質の変化について

標準物質 100μg/dl濃度の 0.1N塩酸溶液 10mlに，

緩衝液用の氷酢酸・飽和酢酸ナトリウム (4: 1)混合

液 4mlおよび飽和ヨード水溶液 2mlを加えて混和し，

最後にCp抽出溶媒として使用されている酢酸エチノレ5ml

を加えてよく振とうし，標準物質とヨードを抽出した.

とのように処理して抽出した標準物質について，酢酸エ

チノレの中でのヨード酸化の影響をしらべるために，その

吸収スベクトルの変化を観察したものを Fig.21ζ示す.

乙の Fig.の破線は，対照とした酢酸エチル自体のヨ

ード酸化反応による変化を，酢酸エチノレを対照として記

録したものであり， 250， 290ならびに 360nm付近の波

長に吸収が認められた.乙の酢酸エチノレの物理化学的な

性質めとしては，温度目。で水に 7.9wt96溶けるととも

にエステルでは常温で水を約 3.6wt96溶解し， 常温で

酢酸とエチルアノレコールとなり，水の存在下では徐々に

エチレンとアノレデヒドになる.また，ハロゲンのなかで
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まとめ

尿中 Cpの定量分析には，通常ヨードによる酸化反応

が利用されているが，その酸化反応の効果や影響につい

ては明らかにされていないので， ζ の点について検討し

たところ次のような結果が得られた.

1. 138人の新鮮尿中 Cpの定量分析を行なったとこ

ろ，尿中の Cpをエーテノレで抽出する前にヨード酸化処

理をした場合の測定平均値 62.37f1gjlは， 抽出後のエ

ーテノレ洗浄H寺にヨード酸化処理を行なって得た測定平均

値 45.55f1gjlよりも，危険率0.196以下の水準で有意に

高い結果であった.

2. 100f1gjl相当濃度の O.lN塩酸溶液の Cp標準

物質を試料として用いた場合，エーテノレで抽出したのち

のエーテノレ洗浄時にヨード酸化処理を行なって得た測定

平均値 97.87土0.60f1gjlは， エーテノレで抽出する前に

ヨード酸化処理を行なったときの測定平均値 89.22土

0.74μg/lよりも高い回収結果であった. しかし， 乙の

両方の各測定値の変動係数はきわめて小さく，かつ比較

するほどの差はなく非常に安定した測定結果であった.

3. 酢酸エチJレ中で標準物質に対するヨード酸化の影

響をしらべたと乙ろ， 1時間後には酢酸エチノレ中の標準

物質の吸収波長である 394nm付近に吸収が認められな

くなった.また，同様の反応を，安定化剤を添加しであ

るエーテルの中で試みたと乙ろ，標準物質は比較的安定

している乙とが認められた.

以上の結果をまとめると，尿中 Cpの定量分析は，そ

の抽出、溶媒としてエーテノレを使用するとともに， ヨード

による酸化処理はエーテノレで抽出する前に行ない，その

のち可及的すみやかに塩酸溶液に転溶させることが重要

である.

(本研究の概要は衛生検査学会第26回長崎大会1977年

4月で発表した.) 
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小笠原しょ鳥診療所由来の血清成分値に関する考察

武 士 俣 邦 雄 ベ 霜 田 さ と子ベ小笠原 公判

道口正雄ベ大久保暢夫*2

Biochemical Analyses on the Sera of Outpatients 

of the Clinic in Ogasawara Islands 

KUNIO BUSHIMATA*l， SATOKO SHIMODA*l， KIMIOGASAWARA*l， 

MASAO DOGUCHI*l and NOBUO OHKUBO*2 

A total of 54 sera collected from the outpatients of a clinic in Ogasawara islands were subjected for the 

biochemical analyses in order to clarify the environmental factors of the inhabitants of the islands. 

1) The total protein in the 45 samples was shown to be distributed in its normal range of 6.5，.......8. Og/dl. 

2) The mean statistical level of total cholesterol for male was 199. 1土37.1mg/ dl (nニ 27) with one 

exception which was judged to be significantly high by statistical analysis (P<O. 05)， while the mean level 

for female was shown to be 184. 9土36.9mg/dl(nニ 17). 3) The total bilirubin in the 9 (32.1%) of 28 

male subjects showed higher concentrations than its normal levels of 0.2，.......0. 8mg/dl， while 11 of female 

showed normal levels. 4) The transaminase activity of the 9 (18.896) of 48 subjects showed higher 

activity than the normal ones. 5) The higher levels of iron than its normal range were detected in the 4 

of 9 male sera which showed abnormally high levels of bilirubin concentrations. However， 33 (63.5%) 

of 52 showed lower amounts than the normal levels. 

小笠原しょ島は昭和43年 6月K施政権がアメリカ軍政

下から日本に送還され，その後いろいろの復興事業が順

次に執行されている.しかし，白坂が衛生局報第 139号

で“最大の懸案は村診療所の運営であった"と述べてい

るように，島民の健康を維持管理する医療体系が整って

いないのが実状である.なかでも臨床検査部門の設備が

いまだ不完全なために，われわれはなんらかの疾病によ

って診療所を訪れた島民の由液理化学的検査を行なって

いる.乙の機会に生活環境が本土の東京都と異なる島民

の血清成分の性状を知るために，検査依頼血清材料につ

いて可能な限り多くの項目の検査を行ない，それらの成

績内容を詳細に検討したと乙ろ，特定の項目に正常値を

逸脱している共通的な傾向が認められたので報告する.

検査材料および検査方法

1. 供試血清 小笠原しょ島診療所(父島および母島〉

を訪れた20歳以上の人びと(以下島民と記す〉から採血

された分離血清が脱気ノfック状態のプラスチック容器

で，島しょ保健所を経自して送付されてきたものを使用

した.

2. 検査期間 昭和52年 1月~昭和53年 3月の期聞に

受け付けた検査材料を定量分析に供した.

3. 定量分析法 1) 総タンパク質……ビ、ューレット

法1)，2) 総コレステローノレ……Zurkowski法 へ の

総ビリ Jレピン…...Evelyn-Malloy法3)，4) トランスア

ミナーゼ¥…..Reitman-Frankel法4) の原理に基づいて

調整した試薬を用いて行なった. 5) 血清鉄……パソフ

ェナンスロリン法5)

乙のほかの検査項目については，一般的に常用されて

いる臨床検査術式に従って分析検査を行なった.

*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
判 TokyoMetropolitan Research Laboratory of Public Health 

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

*2同微生物部細菌第二研究科



294 Ann. Reρ. Tokyo ]¥;Jetr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

検査成績および考察

1. 総タンパケ質濃度 島民の総タンパク質濃度の分

布状態を性別に表わしたものを Fig.1 ~ζ 示す.

島民の総タンパク質濃度は，性別にかかわらず全ての

プロットが正常値とされている 6.5~8.0g/dl の範間内

に散布されている.これらの総タンパク質濃度から推察

する限り，島民lζ総タンパク質濃度が変動するような疾

病あるいは食事による摂取不足などの栄養上の問題はな

いと考えられた.しかし，血清中の総タンパク質は，ア

ノレプミンの減少をグロプリン分画が補なうような形で増

加している場合もあるので，さらに詳細に調べるために

はタンパク分闘を行なう必要がある.

なお，とれらの総タンパク質濃度を測定した血清につ

いて，腎機能にかかわる項目の検査成績をくわしく検討

したが，腎機能障害を認めるような被検者は発見されな

かった.

2. 総コレステロール濃度 島民の総コレステロール

濃度の分布状態を性別に表わしたものを Fig.2 ~乙示

す.

この総コレステローノレのおのおのの分析値の中で，昭

和35年度に文部省総合研究動脈硬化研究班会議で集計さ

れた日本人の正常域6) の上限とされた 240mg/dlよりも

高値であった被検者は 8/45例であったが， 下限の125
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mg/dlよりも低値であった被検者は発見されなかった.

しかし，島民の総コレステロール濃度のF分布におけ

る棄却限界値を危険率 5%水準で求めたところ，男性の

120.0~278. 2rng/dlおよび女性の 102.1~267. 7mg/dl 

が95%信頼範囲内の濃度として算出された.乙の検定に

おいて棄却された測定値は男性の 293.2mg/dlの 1例

だけであった.さらに， 95%信頼範囲内の総コレステロ

ール濃度の平均値を算出した結果，男性の 199.1土37.1 

mg/dl (nニ 27)および女性の 184.9土36.9mg/dl(n= 

17)の数値が求められ，危険率596の水準において性差

が認められた.

ζの男性の平均値は，甲田7)や林8)が報告している東

京都の公務員などの平均値に匹敵するとともに，昭和48

年度に行なわれた国民栄養調査の際に著者らのが調べ
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た，本土に居住する都民の男性 348人 (18"-'59歳〉の推

測統計的平均値 192.3土34.7mg/dl(nニ 333)との間に

有意差は認められなかった.

以上のことは，荻野6)が血清総コレステロール濃度は

日本人でも地域聞に差があり，測定法のちがいを考慮し

でも農村，漁村，山村地区で低く，都会地で高いのは住

民の食習慣の差によって影響されているとみるべきであ

るとした点と相違している.また，石黒ら10)が，漁村と

山村地区住民の血清総コレステロ…ノレ濃度の平均値は男

女ともに漁村の住民が有意に高値であったと報告してい

る平均値は，島民の平均値よりもやや低い水準であっ

衛尽東
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さらに著者ら 11)が江東区にある都立東高校 (A校〉お

よび三宅島の都立三宅高校 (M校〉の生徒の血清総コレ

ステローノレ濃度を調べたととろ，両校生徒のいずれの測

定値も F分布における95%信頼範囲内に分散していた.

とのA校とM校の生徒の総コレステロール濃度の平均値

を性別に算出したと ζ ろ，男子生徒ではA校の 144.6土

24.1mg/dl (nニ 54)および M校の 145.5土20.7mg/dl

(n=20)という結果が得られ，両校聞に有意差は認めら

れなかった.しかし，女子ではA校の167.4土19.4mg/dl

(n=46)および M校の 183.5::t 26. 4mg/ dlという数値

が得られ， ζれらの平均値について Welchの差の検定

を行なったととろ，危険率 596の水準でM校生徒の方が
Fema!由

また，異常値であった乙れらの男性でも，総コレステロ

ーノレ濃度は正常もしくはやや高値を示す程度であり，胆

道閉塞を凝わせるほどの関連性は認められなかった.さ

らに総ピリノレピン濃度が異常値であるうえにトランスア

ミナーゼ、の活性値も異常であったものは 5名だけであ

り，残りの 4名は正常域であった.なお，総ピリノレビン

濃度が正常値であるのに， トランスアミナーゼ活性値が

異常であった者は 3名であった.とれらトランスアミナ

ーゼ活性異常備の出現率は，全体として 9/48例 (18.75

%)であった.

4. 血清鉄値 島民の血清鉄分析値の分布状態を性別

に表わしたものを Fig.4 tζ示す.

一般に血清鉄の正常値域は男性の 90，，-，140μg/dlおよ

び女性では 80，，-，120pg/dlとされているが，島民でこれ

らの上限値よりも高い測定値は散布図が示すとおり，男

性に 4例が認められた.との異常高値を示した男性は，

前項で記述した総ピリノレピン濃度が異常値であった 9例

のなかに含まれていた.

なお，血清鉄値が高くなる疾病としては，溶血性貧

血，再生不良性貧血，ビタミン B6反応性貧血，肝実質

Male 
Serum Levels of Total Bilirubin Fig. 3. 

有意に高いという結果であった.

ζれらのととと，血清中の総コレステローノレ濃度が疾

病の状態や食習慣にもとづく脂肪摂取量と密接に関連す

るということと合せて考えると，島民iζ総コレステロー

Jレが変動するような疾病は特には認められず，食事によ

る脂肪摂取状態も本土に居住する都民並であろうと推察

される.しかし，農漁業を基幹生業にしている生活環境

に居住する島民の男性と本土に居住する男性との聞に有

意差が認められなかったととは，血清総コレステローJレ

濃度がネフローゼ症候群，糖尿病や甲状腺機能低下症あ

るいは胆道閉塞などに起因する反応としてこ次的に上昇

するとともあるので，島民の有病性についてくわしく調

査する必要がある.またこの点については三宅高校の女

子生徒の場合についても同様に， くわしく調べてみる必

要性があると考える.

3. 総ビリルピン濃度およびトランスアミナーゼ活性

島民の総ビリノレビン濃度の分布状態を性別に表わした

ものを Fig.3 ~こ示す.

プロットの分布で明らかなように，その正常値とされ

ている O.2，，-，0. 8mg/dlよりも高い異常備の者は男性の

方~C:: 9/28例認められたが，女性には発見されなかった.
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く認められ，その出現率は男性の57.1必，女性ではより

高率の76.5%~とも達している.とのととは，診療所を訪

れた島民が対象であったとしても，全体として63.596に

ものぼるきわめて異常な現象として観察された.ζれら

の異常低値の出現率は，高尾ら 12)が発表している一平地

農村住民の貧血の集団検診で認めた血清鉄の異常値出現

率(男性17.3%および女性28.7%)の2倍以上の高率で

あった.

血清鉄の値は日内および EI差変動が著しいといわれて

いるし13九低値即貧血と断定するととはできないが，島

民が貧血になりやすい危険な状態にあるととを否定する

乙とはできない.また，島民の血清鉄値が低い傾向にあ

った ζとは，疾病lと基因するのか，あるいは無機栄養素

としての鉄分の摂取不足および吸収不良などによるのか

の検討を行なう必要がある.

まず，血清鉄値が低下する疾病としては，鉄欠乏性貧

血，真性多血症，感染症，ネフローゼ，謬原病，妊娠，

下垂体および甲状腺の機能低下さらには肝機能障害など

があげられるが，いずれの疾病も血清の理化学的検査の

みでは判定するととができない.

また，無機栄養素としての鉄は，タンニン酸やリン酸

と結合して水に不溶の化合物を作るために吸収が阻害さ

れるし，脂肪の吸収障害に伴なっても鉄の吸収は阻害さ

れる.しかし，新鮮な野菜や果物に多く含まれているア

スコルビン酸は，著明に鉄の吸収を増大するといわれて
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やリン酸などの鉄の吸収を阻害する成分の過剰摂取など

に起因する.よって島民の血清鉄値が低い傾向にあった

ととを，栄養面から改善するための調査および、指導が必

要であると考える.
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まとめ

小笠原しょ島診療所を，昭和52年1月から昭和53年3

月までの聞に訪れた20歳以上の島民から採血分離された

血清について，臨床生化学的検査を行ない，つぎのよう

な成績を得た.

1. 血清総タンパク質濃度は，全ての被検者が正常範

閤内であった.

2. 血清総コレステローノレ濃度の推測統計的平均値

は，男性は 199.1土37.1mg/dl(n=27)であり，女性

は 184.9土36.9mg/dl (nニ 17)であった.なお， F分

布における棄却検定 (P<0.05)に基づいて棄却された

高値が，男性にただ l例だけあった.

障害，ウイルス性肝炎などがあげられるが，鉄{直，総ビ

リノレビン濃度およびトランスアミナーゼ活性値 (GOT，

GPT)との関連性について検討したととろ 4例中 2例

がおのおの高値を示し，肝実質障害が疑われた.しか

し， ζれら島民の正規の診断名は不明であり，あくまで

も推測にすぎないととであるが，残り 2名の高値を示し

た者のなかには，貧血性素因にもとづいて鉄剤の投与を

受けている者もあるととが考えられる.

また，男女共通の傾向としては，散布闘が示すとお

り，逆に正常値域の下限値よりも低値である異常値が多

島male

Serum Levels of Total Iron 

Mal倍

Fig.4. 
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3. 血清総ピリ Jレビン濃度が異常に高値であった被検

者は，男性のみに 9例 (32.1.96)あった.

4. 血清トランスアミナーゼ活性値が異常であったも

のは 8例 (18.75%)であった.

5. 血清鉄値が異常に高かった被検者は男性に 4例あ

り， ζのすべての者が総ピリノレピン濃度も異常に高値で

あった.他方，血清鉄備は男女ともに異常低債を示す傾

向があり，その出現率は全体として63.5%にも達するほ

どの異常な状態であった.

以上の ζとから，小笠原しょ島に居住する住民を対象

として，溶血性素因の究明や貧血にかかわる検診体制の

強化ならびに栄養指導などの必要性が考えられた.

〈本研究の概要は東京都衛生局学会第60回大会1977年

11月で発表した.) 
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PCT ~'寺染経路の解明〈第 5 報〉 人血液 PCT濃度の家族別検討

深野駿ーベ道日正雄*1，西国甲子ベ溝口 勲*2

Study on the Route of PCT Accumulation in Human Body (V) 

Analysis of Variance on PCT Concentrations in Human Blood a臨 ongSome FamiIies 

SHUNICHI FUKANO*l， MASAO DOGUCHI*l， KOKO NISHIDA*l 

and ISAO MIZOGUCHI*2 

緒 言

PCT (Polychlorinated Terphenyls) は PCBと類

似化合物で， PCBと混合または単独で絶縁体， コーテ

ィング剤，ホットメノレト接着剤等に使用され，その生産

量は PCBの 1/20(2700ton)といわれている.とのよ

うにわずかな生産量にかかわらず，都内で収集した人体

脂中に PCBと向レベノレで PCTが検出され円以来一

連の汚染経路の解明を行なってきた.現在までに人血

2，3) ，日常食4)，魚類等5)を分析したが， PCBの汚染経路

といわれている食事中からはほとんど PCTは検出され

ていない.とれらの結果から， PCT による人体汚染の

要因が家族環境にあるととも考えられる.そとで今回は

人血液を指標として家族別 PCT汚染調査を行ない，分

散分析により検討したので報告する.

試料および実験方法

試料 1976'"'-"77年にかけて都近郊の 7家族より採血

した18検体を供試した.また同時期に生協職員より採血

した検体に'73年以来調査し，すでに報告ずみ2，めのもの

を加えた計84検体(男57名，女27名〉の分析値を統計処

理し家族別蓄積量検討上の一助とした.

実験方法分析法は先の報文2) と同様の方法によっ

た.すなわち試料をアルカリ分解し，ヘキサン抽出後，

フロリジjレーシリカゲJレクリーンナップを行ない， ECD-

ガスクロマトグラフにて PCT，PCB， DDEを定量し

fこ.

PCTの数値化はトータノレ・ピーク高法を採用し， PCB

の数値化は DDE以降のピークに対しては鵜川らの数値

化法6)を使用し， DDE前に溶出するピークに対しては

人血中の PCBと近似のパターンを示す KC500: KC 

600 (2 : 1)の混合物を標準として相対比により数値

化した.

結果および考察

1973年'"'-"77年に採血した 84検体について調査した

PCT， PCB， DDEの最高値 (Max)，最低値 (Min)，

算術平均 (Mean)，中位数 (Median)，標準偏差(SD)，

変動係数 (Cv)および平均値の差の検定を表 1~[示し

た.平均値の差の検定は， F検定の結果分散に差がある

ため Welch-Aspin法を採用した.

Table 1. PCT， PCB and DDE Residues 

in Human Blood (ppb) 

Age PCT PCB DDE 

n 84 84 84 84 

Max 73 19.7 12.3 56.3 

Min 15 O. 37 0.42 0.36 

Mean 33 4.02 2.87 9.76 

Median 29 3. 15 2.47 8.02 

SD 11 3.29 1. 76 7.72 

cv 34 81. 7 61. 4 79. 1 

Welch-Aspin Test *: P<O.Ol 

PCT 

PCB 

DDE 

O=129 

ゆ=112

to = 2. 823* to = 6. 229* 

to=7.929* 。=91
*1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 Health 

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

*2同環境保健部環境衛生研究科
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Variance Analysis of PCT 

Levels (ppb) in 7 Families 

Table 3. Correlation Coefficients 

among 4 1 tems 

Table 2. 

SD Mean PCT Age Family DDE PCB PCT Age Items 

7.8 

1.8 

27 

28 

A 0.382 

-0.144 

0.813 

0.410 

-0.153 
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4.4 

3.0 

27 

30 

B 

0.99 

F 

2.60 

0.52 

G 

0.31 

3.78 

4.05 

0.86 

1. 03 

8.93 

3.71 

1.2 

0.8 

1.5 

0.7 

0.4 

2.2 

1.2 

2.8 

9.6 

12.4 

4.9 

6.5 

1.3 

4.4 

円

o
n
v
q
U

9
u
n
O

氏
U

ヴ

4

9

白問。

t

i

A
性

d4・

ヴ

d
n
δ

円。

唱
i

d

4

d

H

t

35 

42 

巧

d

F

O

内

δ

t
i

唱

1

4

4

D 

E 

C 

0.82 

n=18 

Fo Values on Difference Test of 

Means among 7 Families 

Table 4. 

一:No Difference 

5 and 1 : Show more than 5 and 1% Significance 

Levels of Difference Respectively 

F 1¥ (0.05)口 4.84 F 1¥ (0.01)ニ 9.65

2.06 

SD=3.30 

SAニ 22.14 

SE= 5.73 

G 

0.10 3.17 1.53 

0.02 1.70 0.57 

1.91 0.01 0.22 

6.37 17.26 12.56 

2.65 1. 03 

0.37 
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f=ll 

乱1ean=3.71

SA=132.85 
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従来の結果は検体数が少なく PCT，PCB問に平均

値の差がみいだされなかったが，今回統計量を増した結

果， PCT: 4.02ppb， PCB: 2.87ppbと危険率 1%で両

者聞に有意差があり， PCTが1.4倍高い値を示した.

なお人体脂中の PCB/PCT比は都近郊の調査3) (n 

=30)では，両者間に差はないが，皆川らわによる新潟

県の分析例では， PCBの1/3，西本ら 8)の高知県の調

査では， 1/10といずれも都内と比べ低い値を報告してい

る.人血中の PCT濃度のバラツキは PCBと比べ大き

く， 7ppb以上は， PCT 15名に対し PCB2名， 1. Oppb 

以下は PCT12名に対し， PCB 1名であった.

性差は PCT，DDEは差がなく， PCB ~C関しては

5%危険率で男性の方が有意であった.

3者閣の相関は表 2に示したように PCT， PCB聞

に全く相関はなく， PCB， DDE聞に強い相関 (r=

0.813)がみられ， PCB濃度の高い人ほど DDE濃度

が高い傾向がみられた.なお PCB，DDE については

年齢にも相闘がみられ，年齢の高い人ほど汚染が進行し

ていた.しかし PCTに関しては相関は低いが (r=-

0.295)逆に年齢の低い人ほど濃度が高い傾向がみられ

た.

とのように PCTは，化学構造または用途について

は PCBと類似性がみられるものの，人体汚染に関して

は異なった傾向を示している.また前述のように血中

PCT濃度は個人差が大きい. ζれらの事実より各家庭

の生活環境中に間有の PCT汚染源があり，乙れを介し

て経口以外の皮膚または呼気を通じてとりとまれる乙と

も考えられる.もし間有の汚染源があれば各家族問の

PCT濃度にバラツキがあるととが予測される. そ ζで

家族聞の PCT濃度を調査し分散分析を試みた.

との結果，表 3~C示すとおり不偏分散比 (Fo) は3.86

で，家族聞に危険率596で差が認められた.なお，最近

結婚したと思われる分散の大きいA家族を除くと Foは

5.78で危険率 1郊で差が認められるとととなる.また家

族問の分散を示す主効果の平方和 (SA)は132.85，家族

内の分散を示す誤差の平方和 (SE)は63.05でおのおの

の不偏分散(s )，自由度(f)は表の通りである.なお

Significance Level r= (82 : 0.01)ニ 0.2799
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家族全体 (n=18)の PCT濃度の平均値および分散

は，前述の予備調査結果 (n=84)と比べ， 平均値，分

散共IC:::有意差がなく，調査対象家族は特殊集団とはいえ

ない.

各家族閣の母平均の差の検定を行なうと表4のとお

り， D家族はA家族を除くどの家族とも有意差があり，

その平均値は 8.93ppbときわめて高い汚染レベルであ

った.PCB， DDE についても同様に分散分析を行なっ

たが，不備分散比はおのおの1.108， 2.046で家族問!C:::差

は認められなかった.またA家族を除く 6家族問で分析

した結果についても同様，差は認められなかった.

今回分析した家族数は統計処理するには少なすぎた

が，さらに調査件数を増し，濃度のきわめて高いD家

族，きわめて低いF家族に相当する家庭を見いだし，高

低 2群の家族聞に認めちれる差異を検討すれば，より正

確な汚染源の究明が可能となろう.

結 論

現在までに分析した人の血液84例について統計処理し

た結果， PCT汚染の特徴は， 1. PCBと比べ有意で濃

度が高い， 2.分散が大きい， 3. PCBとの相関は全く

見られない，以上の 3点であった.

ζの分散の大きい原因が各個人の家庭環境にあると仮

定し， 7家族18名の血中 PCT濃度を調査し:分散分析し

た結果5%危険率で家族聞に有意差が認められた.な

おPCB，DDEについては有意差は認められなかった.

日常食，魚類中IC:::PCTがほとんど検出されていない

ととを考慮すると，今回得られた家族問分散分析の結果

は， PCT汚染経路が家庭環境中にあるととを示唆する

ものであろう.

謝辞 統計計算およびコンピュータープログラム作成

に当り種々御指導して下さった当研究所野牛弘所長，ま

た採血に当り御協力いただいた東京大学医学部法医学教

室高津光洋先生，および血液試料を提供して下さった日

本生活協同組合連合会の有患の方々に深謝いたします.

(本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「環境汚

染物質の点検に関する研究Jとして実施したものであ

る.)
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ガスク口マトゲラ7ィーおよび質量分析計によるポリ塩化ナブタレン CPCN)の分析

森田昌敏*，高橋保雄*，三村秀一*

Gaschromatographic and Mass Spectoro臨 etricCharacterization 

of Polychlorinated Naphthalene CPCN)班ixtures

MASA TOSHI MORITA汽 YASUO T AKAHASHI* and SHUICHI MIMURA * 

緒 5命

ポリ塩化ナフタレン (PCN)は戦前からかなり長期

にわたって，木材防腐剤，電気絶縁油，防炎剤等に用い

られてきた工業薬品である.その後，より低毒性のPC

Bが広く用いられるようになったため PCNの使用はす

たれてきていた.最近 PCBが広範囲な環境汚染物質と

して注呂を集め，その使用が規制されるようになるにつ

れて，欧州諸国では PCNの使用が復活しつつあると

いうわ.わが国における使用実態はよくわかっていない

が，環境分析についての 2，3のレポートが報告されて

いる 2-4). PCNは生物による蓄積性が高く，また生分

解性が悪いなど環境汚染物質としての性質は PCBと極

めて類似しているわ.

環境残留性が高いという乙とと同時に， PCNのかな

り高い毒性にも注目する必要がある. PCN による職業

病としてペルナ病が有名であるし，実験動物に対する致

死毒性や acnegenecity等についても PCNは PCBよ

りも強い毒性を示すヘ PCBをはじめとする有機塩素

化合物において集積された毒物学の知識からは，平面性

の高く且つある特定位置に塩素が結合したものが高い毒

性をもっという乙とが言えるが6)，乙の点は PCNにも

あてはまると考えられる.

PCNの環境毒性を考えるとき，どのような PCNの

異性体がどのようなレベルで存在するかも明らかにする

必要があるの. しかしながら，乙の作業は，標準品とす

べき PCNの個々の異性体の合成が極めて困難なため，

現在の段階で個々の異性体について解析する乙とは不可

能である.暫定的なアプローチとしては，ガスクロマト

グラフィーによって分離されたピークについて毒物学

的， 構造化学的， 環境分析化学的 characterizationを

行なっていくことであろう.本研究は市販 PCN混合物

をガスクロマトグラフィーで分離し，分離されたピーク

(単一成分ではないかも知れないが〉について含有量を

決定し，且つその電子捕獲型検出器 (ECD)感度を比

較することにより ECD-ガスクロマトグラフィーによる

PCN分析の基礎を提供しようというものである.

実験

試薬 PCN混合物 Halowaxキット(1000，1001， 

1031， 1099， 1013， 1014， 1057)をアナラボ社より購入

した.

ガスク口マトゲラフィー 島津 GC4BMPFE型ガス

クロマトグラフィーを用い， OV-l( 2 %) on Gaschrom 

Q (100/120)を担体としたガラスカラム (3mmx2m)

で分析を行なった.水素炎イオン化検出器は，水素流量

50ml/min，空気流量1.Ol/minで操作した. EC検出

器は63Ni(10mCi)を用いた.

ガスクロマトゲラフィ一一質量分析計 (GιMS)

Shimadzu・LKB9000型 GC-MSを用いて， OV-1の

同じ充てん剤を用いて同径同長のガラスカラムで分析し

た.電子簡撃は 70eVで行なった.

結果と考察

市販 PCN商品 (Halowaxシリーズ〉をガスクロマ

トグラフイ{にかけると， OV-1， 2mのカラムを用い

て28個のピ{クに分離することができるく図 1). カラ

ム充てん剤としては， OV-1を液相に用いたものがよ

く，やや極性のある Dexil300や OV-17等はかえっ

て分離が悪い. GC-MSを用いてこれらのピークの分析

を行なった結果，塩素置換数が決定できた. ピークの数

字名は 2ケタの数字からなるが，最初の数字が塩素数を

示す.

*東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科 160 東京都新窮区百人町3-24~1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，Tokyo， 160 Japan 
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Percent Composition of PCN Isomers 
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水素炎イオン化検出器 (FID)は同属化合物のあいだ

では炭素含有量に比例した感度特性を示すととが知られ

ている.例えば PCBの場合，塩素置換数が大きくなる

ほど単位重量あたりの炭素最は減少し，従って感度は低

下する . ζ のような感度特性が PCNの場合にもあては

まるかど、うかをチェックするために， PCN混合物を

FIDを用いて分析し， ピーク面積を求め，炭素含有量と

共にグラフ上にプロットした(図 2).上記の仮説が PCN

にもあてはまるとすれば， ζれらのプロットは直線を示

すはずである.実際には中程度に塩素化された PCNは

相対的に感度が低く，やや中だるみを呈するが，直線lζ

近い点列を示している.本岡より塩素数の異なる PCN

異性体の FIDに対する相対感度を決定するととができ

る.乙の相対感度を個々のピークにあてはめるととによ

り，個々のピークの相当する含有量を決定するととがで

きる.結果を表 uζ示す.過去に報告されている異性体

合有量比は単にガスクロマトグラム上の面積比から計算

されており，検出器による異性体ごとの感度補正が行な

われていなかったが，今回の分析は FID感度補正を加

えたためより正確なものとなっているはずである.表 2

l乙各塩素数ごとの異性体成分比を Halowaxシリーズに

ついて示した.
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Table 3. Relative Sensitivity of PCN Isomers 

on Electron Capture Detector 

Peak No. k Peak No. k 

11 3 45.46 187 

21 10 47 150 

22 12 51 140 

31 49 52 217 

32.33 50 53，54 67 

34 195 61 300 

35 175 62 135 

42 206 63 263 

43 136 64 181 

44 150 71 254 

81 180 

電子捕獲型検出器 (ECD)は置換している塩素の数

と位置の両方に極めて敏感であることが知られている.

同一試料を ECDで測定したときのピーク毎の相対感

度を表3に示す.塩素置換数が増加するとともに感度は

増加するが，塩素数4位で大体一定の捕獲断面積をもつ

ようである.

ECDを用いて PCNを定量するときは，以下のよう

に計算すればよい.適当な標品 (xng)を注入し， 各ピ

ークの面積 (Si)を求める.標品中の各ピークの含有量

(Gi)は表 3より求められる.各ピーク相当物質あたり

の ECD感受性 M は次式のようになる.

ki=Si/x.Gも

表 3にあげであるのはこのようながの例である.試料

を注入し， クロマトグラム上に描かれたピーク面積を

Aiとすると， PCNの総量 yngは

ツ=2]Ai/ki 

で表わされる.本法は PCB計算に用いられる Ugawa

等の方法と同じ方法である.

(本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「環境汚

染の総点検Jとして実施したものである.) 

文 献

1) Kimbrough， R. D. : Private Communication 

2)皆川興栄，滝沢行雄，戸田芳徳，北嶋哲彦:公害と

対策， 12 (3)， 300 1976および， 12 (7)， 783，1976 

3)竹下隆三，高島英伍，吉田 博:環境汚染とそのト

キシコロジーシンポジウム， 1977年10月

4)高橋保雄，森田昌敏，三村秀一:日本公衆衛生学会

1977年10月

5) Hofmann， H. Th. : Neuere Erfahrungen mit 

hochtoxischen Ghlorkohlenwassenstoffen， 

Arch. exp. P正lth.Phar・mak，232， 228， 1958 

6) Poland， A. and R. Glover : Moleculαr Pharm. 

13， 924， 1977 

7) Beland， F. A. and D. Geer Richard : J. Chro岨

matogr.， 84， 59， 1973 



東京衛研年報 Ann.Rep. Tokyo Metr・.Res. Lab. P.H.， 29-1， 305-310， 1978 

大気汚染物質の年平均濃度分布の3ンピュータ解析

牧野間義 *

Computer Analysis for Annual Mean Concentration Distribution in Air PoHutants 

KUNIYOSHI MAKINO* 

The interpolation of mean concentration of air pollutants was made by the use of a computer on the 

basis of the concentrations of the pollutants monitored at 49 stations in Tokyo， during the period from 

1972 through 1976. In this study， the area of Tokyo was divided into about 2，800 areas of 1 x2 km 

meshes. The pollutants subjected for the interpolation were sulfur dioxide， nitrogen dioxide， oxidant and 

suspended particulate matter， and computed by a weighted averaging method with factors of distance 

from monitoring stations and wind direction. When distribution of the interpolated concentrations of 

the pollutants was displayed， it was found that mean concentration of sulfur dioxide was decreased 

throughout 5 years period with exception at Tama area， while nitrogen dioxide was increased at 

neighboring areas of downtown. 

In addition， areas where maximum oxidant was displayed were located in western suburbs. Validity of 

these interpolations was comfirmed by a goodness of fit test and a correlation and a regression analyses. 

It was indicated that the interpolation on sulfur dioxide was the precisest. 

緒 言 対象地域の空間分布を推定する方法が考えられ，そのー

個々の汚染物質の規制や総量規制などの環境行政の施 つとして筆者は一昨年の年報に東京都区内の大気汚染物

策によって，あるいは不況のため産業活動が不活発化 質分布をコンピュータを利用して推定し図示したわ. ζ 

したこともあって一時ほどの大気汚染の深刻さは減少し れによってオキシダント高濃度域の時間的変動などを視

たものの，大気汚染は都市に不可避のものであるとさえ 覚的に把握することができたが，ここで推定方法とした

考えられるようになった.その聞大気汚染の防止対策が 平面方程式は対象地域の場所により誤差の大きくなるこ

図られ，監視体制が整備されるなどの施策が行なわれる とがあることや計算時間が比較的長いことなどの欠点が

とともに大気汚染の状況，発生機序，予測から影響に至 あった.現在数種の推定方法が提案され，検討されてい

るまでの各種の調査および研究が行なわれてきた.汚染 る.大別すると任意の点と観測点との距離を指数関数で

状況把握の基礎資料としては監視地域にめぐらされたい 表わしたり距離の逆数を 2乗してζれを重み係数とし各

くつかの観測点のポイントサンプル値によりその周辺地 観測点からの影響の和をとる荷重平均法トベ最も古くか

域を代表させている.しかしこの備がどれほどの地域を ら行なわれている多項式による補間法九8) くただし乙の

代表し得るかは多くの研究者の疑問視するところで， 方法では異常な極値を生じる乙とがあると言われ，また

1. F. Goldsteinらはニューヨークについて調査し，注 計算にかなりの時閣を要することが予想されるので批判

意を促しているわ. ましてわが国は地形や気流の変化の が多い)，また対象地域を覆う弾性板を考え， 乙れに徴

激しい地域が多く，大気汚染物質のように局所性の強い 小変位を与えたときに生じる歪と伸びのエネルギーを最

物質の分布をポイントサンプル値で広汎な地域を代表さ 小にするスプライン法があるト11).さらにパフモデルに

せて表わすことは危険である.との欠点を是正するため よる拡散方程式を解き，時間経過で重ね合わせて年平均

*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 
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濃度分布を計算した報告もある 12) これらの報告のほと

んどが 1時間値の分布を示したもので，生体影響と関連

が深い汚染物質の累積効果を大気汚染負荷量として考え

ると長期間の平均濃度を把握することが必要である.ま

た分析精度が高いだけでなく，実用面から簡便で言十算時

間の短い方法が望まれる.本報ではとれらを考慮して比

較的計算時間が短い荷重平均法を用いて，東京における

亜硫酸ガス 3，二酸化窒素，オキシダント，浮遊微粒子

の年平均濃度分布を，そしてさらに数年間の平均濃度分

布をもコンビュータを利用して求めた.

方法

1. 調査項目

乙乙で分析に供した資料は全部で 9種類で，うち亜硫

酸ガス 3，二酸化窒素，オキシダント浮遊徴粒子各 2で

ある.亜硫酸ガスについては昭和51年，昭和49年から51

年までの 3年，昭和47年から51年までの 5年，二酸化窒

素については同様に l年と 3年，オキシダントと浮遊微

粒子については昭和田年と昭和50年から51年までの 2年

の各々平均濃度を調査した.観測点の数は項目により異

なり，亜硫酸ガスでは上記の順で49，49， 43，以下同様

に二酸化窒素では46，45，オキシダントでは44，28，浮

遊徴粒子では44，33である.乙れらの資料は主として公

害局発行の大気汚染常時測定室測定結果報告によるが，

観測点の数を増やすため市や区独自で行なった観測結果

も加える.濃度順位を10段階に分け，その境界となる 9

点を Table1に示す. 年平均値に関する毒性学的また

は疫学的な資料を得ていないので各レベJレ間隔に明らか

な意味はなく， ζ の分類は便宜的過渡的であるが分布の

表現に特に支障ないと思われる.

2. 推定方法

1) 地形と観測点との関係

東京都は東西に90キロメートノレ，南北に44キロメート

ルの矩形の中にその全体を入れることができ，北西から

南東へ延びる細長い形状を示し，北西端は雲取山，小雲

取山が位置し，南東端は東京湾に接している.東京を地

域の特徴で東西に三分すると，東部は23区の地域で商工

業地域，中部は衛星都市が連らなる住宅地域，西部は山

間部が主となり林野地域と概記することができる.23陸

(東部地域〉では観測点が密であるが，中部地域ではや

や疎になり，西部地域ではかなり疎になる.最西部の観

測点は五日市で最西端より約26キロメートノレの位置にあ

り， ζζから西側の地域における推定は東側の観測点の

みで外掃することになる.また五日市より 3キロメート

ノレほど西側の南北線上に高水山，雷電山，勝峰山，根尾

山，景信山が不連続に並び，その線より少し西に高尾山

があるが，この線が東京都にある山としては最も東にな

り，以西では山岳地域が多くなる.したがって乙の線以

西の大気汚染は低いと考えられ，東側の観測点の値から

外挿すると実際よりも高濃度になると推察されるので減

少係数をかける必要がある. C1 =Coexp ( -ad)より減

少係数を Co/C1=2として求めると(乙 ζで C1を最西

端での濃度， C。を前記の線上における濃度とする.そ

の距離dは22.7である)， aは0.0305となった.

2) 計算方法

荷重平均法はある地域内の観測点の実測値に各々重み

を加えて和をとる方法で，一般に次式で表わされる.

C(x， y)=2JWiCi(Xi， Yi)ζ 乙で iは i番目の観測点，

Wiはその重み係数， C(x， y)はその地域をメッジュに

分け座標化したとき，任意のある点(x，y)における濃度

を示す. (Xi， Yi)は i番目の観測点の鹿擦である.重み

係数は一般に任意の点と観測点との距離の関数として表

わされる.大気拡散は距離により指数関数で表わされる

ところから Egmondらは重み係数をその観測点からの

減表式 exp(-di/L)と各観測点、からの減衰式の総和

との比として与えているの. また大気拡散において風向

風速は重要な要素であるが，長期間平均濃度の空間分布

を推定する場合には補正要素として風向頻度を考慮する

に留める方が繁雑さを避ける上でも適当であると考えら

れる.以上より推定方法として次式を仮定した.

C=_~<?diexぱ二車庄三
2JIiexp(-di/L) 

とζで diは任意の点、と観測点との距離， Lは減衰係

数を示す.Iiは風向頻度を表わし， 8方位で伺方向と考

えられる場合の全体との分率で与える.対象地域として

大滝らは50""'60キロメートル四方とし，減衰係数を20""'

25としているが円 年平均値を使用する場合に遠距離で

はこれよりも寄与度が減少するので，対象地域を半径10

キロメートノレ，ただし観測点の数が最低 3入るようにし，

減衰係数を 5とした.なお 1x 2キロメッシュで座標化

したところ東京は約 2， 800~(分割された.

3. 検証方法

推定方法が妥当であるかを以下のようにして検討す

る.各観測点、についてその値を計算により求め，実測値

と推定値を比較対照する.適合度検定および相関，回帰

分析をその検証方法とする.ただし実測値の最大最小値

を推定により求めることは閤難であるので回帰分析では

両極植を除外する.

結果および考察

亜硫酸ガス，二酸化窒素，オキシダント，浮遊微粒子

について l年および数年の平均濃度分布を求め，コンピ
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ューターで表示した結果を Photo1から 9~C示した.写

真中の数字は Table1の濃度レベノレを示す. 亜硫酸ガ

スでは大田区内で最大となり，都心より都下へ減少の傾

向を示したが， 立川， 日野付近に小さなピークを生じ

た.また昭和47年から51年にかけて全体に減少傾向であ

った.昭和48年の環境庁報告では亜硫酸ガス24時間平均

4pphm， 1時間平均 10pphmの環境基準値以下であれば

年平均値は高々1.5pphmであるとしている 13九、昭和51年

年 報 29-1; 1978 

Photo 1. 

Photo 2. 

Photo 3. 

Sulfur Dioxide 

(1976) 

Sulfur Dioxide 

(1974-1976) 

Sulfur Dioxide 

(1972-1976) 

307 

の結果 (Photo1)では23区ほぼ全域にわたり1.5pphm 

以上であった.二酸化窒素，オキシダント，浮遊徴粒子

はその発生源が亜硫酸ガスと異なり広汎な地域におよぶ

と考えられるので局所性が高く，推定法が適切であるか

問題がある. しかし二酸化窒素では Photo4， 5で昭

和49年から51年の全体傾向を概観すれば都心からやや離

れた地域で増大し興味深い結果を示した.オキシダント

は都心よりも郊外に最大値を示す地域があり，さらに昭



308 

Air Pol. 

S02 (pphm) 

N02 (pphm) 

Ox (pphm) 

SPM(μg/m3) 

Ann. Rejぅ.Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

Photo 4. Nitric Dioxide 

(1976) 

Photo 5. Nitric Dioxide 

(1974-1976) 

Photo 6. Oxidant 

(1976) 

Table 1. Concentration Levels of Air Pollutants in Photographs 

Concentration Level 

2 3 4 5 6 7 8 

0.50 1. 00 1. 25 1. 50 1. 75 2.00 2.25 2.50 

0.50 1.00 1. 50 2.00 2.50 3.00 3.50 4.00 

3.00 3.20 3.40 3.60 3.80 4.00 4.20 4.40 

40 45 50 55 60 65 70 75 

9 

2.75 

4.50 

4.60 

80 
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和51年は前年よりも減少傾向にあり，乙れは光化学スモ

ッグの発生回数の掛少からも確認されている.浮遊微粒

子の発麗源は天然〈風による砂塵，壊〉と人工〈煤煙な

ど〉の二種類あり，未舗装道路面積や煤煙発生施設数が

関連すると息われるが，観測点付近に土砂が放置された

場合があれば顕著に影響する.世田谷区に急激なピーク

が蒋在するが CPhoto8， 9)，その原因は明らかでなく，

その観測点付近に余り拡散しない発麗源があるのかもし

Photo 7. Oxidant 

(1975-1976) 

Photo 8. Suspended Particulate 

Matter (1976) 

Photo 9. Suspended Particulate 

Matter (1975-1976) 

れない.以上四種の大気汚染物質について年平均濃度分

布の特徴を述べたが，複合汚染指標や，住民影響量14)や

暴露人口に対する汚染負荷3)などの人体影響を考慮した

汚染指標についても今後検討する必要があろう.

次に Photo1から 9で示した結果の妥当性を検証す

るため.x2値を用いた適合度検定と相関，回帰分析を

行ない Table2に示した. その下に自由度30，危険率

95，ωパーセントの f値を示したが，全てζれより小
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Table 2. Correlation Analysis between Observed 

Value and Calculated One and Test of 

Goodness of Fit 

Pollutant r al a。 χ z 

SOz '76 .715*** .782 .431 5.55 

'74-'76 .742**申 .757 .494 5.32 

'72-'76 .758*** .758 .575 5.37 

N02 '76 .606*** .523 1. 87 11.0 

'74ー '76 .516*** .657 1. 34 11. 1 

Ox '76 .442* * .365 2.51 1. 05 

'75-'76 .596* * .767 .935 0.810 

SPJ¥在 '76 .347 * .356 4.37 9.78 

'75ー '76 .343 .589 2.90 4.91 

Regression Equation y=alx十ao

*** : p<O.OOl， * * : p<O.Ol， * : p<0.05 

x2 (30， o. 95) = 18. 49，χ2 (30， 0.99)ニ 14.95

さく，実測値と推定値に差がないことを示した.オキシ

ダントの χ2f直が他よりも小さいのは実測値の最大と最

小の幅が小さい(1.4pphm)ととにもよると思われる.

相関分析結果では亜硫酸ガスの相関が最も高い有意性を

示した.次いで二酸化窒素，オキシダント，浮遊徴粒子

の順となった.回帰分析では勾配が最も 1~と近い値を示

したのは亜硫酸ガスであった.オキシダントは上下幅が

小さいため相関分析，回帰分析ともに l年平均と 2年平

均とでかなりの差を生じた.以上より年平均濃度分布を

表示するととができる最も妥当な大気汚染物質は亜硫酸

ガスで，二酸化窒素とオキシダントも精度の低下は考え

られるが充分妥当であり，浮遊微粒子はとれに次いだ.

しかし著者らが示した降下煤鹿の濃度分布15)とはかなり

異なっており，その理由の解釈や粒子径と拡散性との問

題など詳細な検討が必要と思われる.

総括

大気汚染物質の空間分布の推定は近年コンピュータの

普及で多くの研究者により研究され，数種の推定方法が

提案されるようになった.その多くは時間値の分布を追

求するもので，生体影響は長期間の大気汚染物質の累積

効果と深い関連を有するので長期間平均濃度分布を把握

するととが生体影響研究上重要である.、著者は実用性を

考慮し，風向を加味した荷重平均法lとよりコンピュ…タ

を利用して亜硫酸ガス，二酸化窒素，オキシダント，浮

遊微粒子の 1年および数年の平均濃度分布を求めた.

亜硫酸ガスでは昭和47年から51年へ全体として減少傾

向であることが推察された.二三酸化窒素では昭和49年か

ら51年へ都心から少し離れた地域で増大傾向を示した.

オキシダントでは郊外に最大値を示す地域があり，浮遊

微粒子では一部に急激なピークが存在した.

推定方法が妥当であるかを適合度検定および相関，回

帰分析により検証した.適合度検定では全て危険率 1パ

ーセント以下の有意性を示した.相関分析では亜硫酸ガ

スが最も有意性が高く，以下二酸化窒素，オキジダン

ト，浮遊微粒子の)1聞であった.回帰分析で推定値と実測

値の近さを示す勾配が最も 1に近い値を示したのは亜硫

酸ガスであった.乙れらの結果から本報の推定方法は亜

硫酸ガスで最も妥当性が高く，二酸化窒素，オキシダン

トについても妥当である ζ とが示された.
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大気汚染物質と急性自覚症状との関連性(第 4報〉 複合指標と個人特性

牧野悶義ぺ溝口 勲*，沖野哲郎料

山本幹夫**，長崎 護料*

Relation between Air PoHutants and Acute Subjective Symptoms (IV) 

Com bined Indices and Personal Properties 

KUNIYOSHI MAKINO汽 ISAOMIZOGUCHI*， TETSURO OKINO料，

MIKIO Y AMAMOTO料 andMAMORU NAGASAKI*** 

During the period from May through July in 1977， daily incidences of 19 symptoms complained by 139 

senior high school students in Tokyo were surveyed. Combined air pollution indices and relationship of 

individual personality by Yatabe-Gilford personal inventory CYG test) with air pollution were analyzed 

with statistical methods in order to evaluate the acute effect of air pollution on the human health. In 

this survey， incidences of the symptoms were classified into 10 levels and 9 indices of the air pollution 

were classified into 5 levels， such as“good"，“moderateヘ“unhealthfulぺ“veryunhealthful刀 and“hazardous". 

The results obtained through the applied classification procedure were well represented the effect of the 

air pollution. In addition to these studies， the statistical analyses were made on the 5 classes of person-

ality characterized by the result of YG test. The incidences of symptoms were high in B type students， 

whi1e it was low in C and E types as a whole. As a result of a correlation analysis between 17 

symptoms and 12 factors in YG test， lack of agreeableness which is one of the factors had significant 

correlation with 7 symptoms. In the distribution of principal components， 2 groups were formed. One 

was 7 factors in YG test. The other was 4 factors and 17 symptoms. 

緒 言

昭和50年度より 3年度にわたり，日体荏原高校生徒を

対象として主として夏季の光化学スモッグによる人体影

響を検討するためのアンケート調査を行なった.過去 2

年間の研究の結果いくつかの知見が得られたのでとれら

については研究所年報27-11，2)，28-13)~L報告した.第 1

報では主として大気汚染物質と急性自覚症状の基礎的特

性や相互の関連性を検討した.第 2報では多変量解析に

より複雑に絡み合う大気汚染物質と急性自覚症状とを巨

視的な視点、から検討した.第3報では主として自覚症状

に注目してその訴症の特徴や自覚症状の季節性などを検

決の問題も少なくない.その理由のーっとして当該調査

では種々の制約条件のあるととが挙げられる.例えば調

査対象数や調査期間の制約，そして昭和51年度調査では

大気汚染の程度そのものが低かった乙とのように不可抗

力として調査の精度を低下させる要因が存在するととで

ある.また自覚症状調査は調査対象の主観に依存するの

で、心理的影響が強く，とれは調査対象の性格とも関連す

ると思われるが明らかにされていない.さらに未解決の

問題のーっとして複合大気汚染の具体的なレベルとその

効果の問題がある.今回の調査では以上を考慮して調査

対象の性格に関係した自覚症状訴症の特徴を検討すると

討した.とれちにより多くの成果が得られたがなお未解 ともに複合大気汚染指標による大気汚染レベルの分類を

*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科 16ο 
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

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

料帝京大学医学部公衆衛生学教室

料*東京都衛生局医療福祉部公害保健課
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行ない，その効果の吟味を主眼に分析した.

方法

1. 諦査方法

調査期間は昭和52年 4}j28日より 7月11日までの日曜

日，祝日を除いた60日間である.ただし調査初期におけ

る訴症の増大や学期末試験による影響を考慮し， 5月7

日より 6月30日までの47日間のデータを分析に用いた.

調査対象は前調査同様日体荏原高校男子1， 2年生139人

である.

同一項目を日変化で一定期間アンケート調査を行なう

方法として昭和50年度の調査で実施した毎日アンケート

用紙を配布し，記入後回収する日めくり法1) と昭和51年

度の調査で実施した一枚のアンケート用紙に数日間分を

掲載する日誌法めとがある.前者は有訴率が高くなる傾

向があるが日変化による変動が小さいので短期間の調査

に適し，後者は調査初期および用紙記入初期に有訴率が

高く出る傾向があるので適宜データ削除が可能な長期間

の調査に適している.なお短期間の調査でも補正すると

とにより ζの方法を採るととができる場合があるわ. 60 

日間の調査では長期間と言えず¥昭和52年度調査では日

めくり法を採用した.

大気汚染物質と気象要素〈以下環境要素と略す)の調

査として前調査同様日体荏原高校屋上に設寵された測定

室の資料を使用した.測定項目はオキシダント， オゾ

ン，亜硫酸ガス，窒素酸化物〈一酸化窒素，二酸化窒

素)，炭化水素，一酸化炭素， 浮遊徴粒子， 風向風速，

紫外線量，温度，湿度である.

心理的影響を調査対象の性格の面から把握するため矢

田部ーGilfordの性格テスト(以下YGテストと略す〉を

実施した. YGテストは性格調査の最も一般的な方法で

120の設問からなり，はい，いいえ，どちらでもないの

三種の答が用意されている.小分類として12の特性〈以

下YG特性と記す〉に分けられ，抑うつ性， 回帰的傾

向，劣等感の強さ，神経質さ，主観性，利己的，愛想の

惑さ，一般的活動性，呑気さ，支配性，社会的外向の程

度が各10問で採点され，その程度により 5種のタイプに

総合分類される.A型は Averageを意味し， 平均的タ

イフoである. B型は BlackIistを意味し， 積極性はあ

るが暴走し易い不安定さを併せ持つ. C型は Calmを

意味し，安定さはあるが消極的で， B型と逆のタイプで

ある.D型は Directorを意味し，安定性と積極性を兼

備したタイプである.E型は Eccentricを意味し， D

型とは逆に不安定で消極的なタイプである. YGテスト

がζの種の調査に利用された例4，5) も若干見られるよう

iとなっ fこ.

2. 分析方法

分析手法は主に統計的手法による.大気汚染物質問，

自覚症状閉そして大気汚染物質と自覚症状との関連性を

相関分析により検討する.相関係数を求める場合2変量

が概ね正規分布形であるととが条件であるが，との資料

では対象数が少ないため正規化のため対数をとると低有

訴率での変動幅が大きくなり，誤差の割合が大きくなる

ので，実際には無意味に数値の差を拡げることになるた

めデータ変換を行なわない.またYGテストによるタイ

プの分類により，各自覚症状平均有訴率が各タイフ。と全

体とで差があるかを平均値の差の検定(t検定〉により

検討する.自覚症状のうち眼，呼吸器，全体症状として

特徴あるものを各2症状ずつ選び，との 2症状間の相関

をタイプ。をパラメータに検討する.またタイプ聞に分散

の差があるかを二元配置の分散分析により検討する.さ

らにYGテストは12特性からなり，各特性の点が得られ

るので，とれと個人別の自覚症状有訴率との相関分析を

行なう.また以上で得られた相関分析結果より主成分分

析を行ない，因子全体の関係を検討する.

結果および考察

1. 大気汚染の状況

各物質の最高1時間値はオキシダント 12.6， オゾン

12.4，亜硫酸ガス 3.7，一酸化窒素 12.8，二酸化窒索

10.0 (以上単位 pphm)，炭化水素 8.0，一酸化炭素2.9

〈以上ppm)，浮遊徴粒子 123(μg/mりで，最大風速

は 9.0(m/sec)，最高調度28.8(つであった.ζζで最

も注目されるのは亜硫酸ガスが24時間平均の環境基準値

4pphmめを 1時間も越えなかった ζ とで，亜硫酸ガスに

関する限り調査期間中はクリーンであったと言えよう.

またオキジ夕、、ントの最高値はとの季節ではそれほど高い

といえないが 10pphmを越えた日は11日〈期間の 23.4

パーセンけあった.因みに昭和50年度調査期間中には

向じく 8日(期間の27.6パーセント〉でほぼ同等であっ

たが，乙のとき最高値は 24.Opphm ~[達した. またこ

の期間では亜硫酸ガスの最高値は 7.6pphmであった.

2. 自覚症状の訴症

自覚症状の原因を大別すると，病気や怪我によるもの，

大気汚染によるもの，心理的圧迫など精神過重によるも

のなどとなる.とれらは必ずしも単独でなく重なってい

る場合も考えられる.病気のうちで最も自覚症状に影響

し易いと考えられるのは風邪であるが，全期間平均して

約1/5が毎日風邪をひいていると答えた.各症状有訴率

と調査開始からの日数との相関係数を求め，有意性の高

い症状から並べると，①風邪，@咳，③疾，④のどの痛

み，③くしゃみ，@声がかれるが上位で17症状のうち11
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症状について危険率5パーセントで有意であった.乙の

上位 6症状はいずれも風邪またはその影響の強い症状で

あり，したがって以下の分析には風邪をひいていない場

合のデータのみを使用した.

3. 環境要素，自覚症状の相関分析

環境要素閲，環境要素と自覚症状および自覚症状閣の

相関分析を行なったが，特筆すべき結果が得られなかっ

たので， ζ とではその特徴を述べるに留める.環境要素

間ではオキシダントが当然のごとくオゾンと最も高い相

関を示し，その他温度，紫外線量とも高い相関，湿度と

高い負相闘を示した.オゾンを除きいずれも気象要素で

天候の影響が大きいと考えられる.最も多くの因子と高

い相関を示したのは湿度でいずれとも負相関を示した.

環境要素と自覚症状との相関では湿度が眼の痛みと高い

負相関を示した.天候の影響が大きいととから眼の渇き

や挨との関係が推察される.しかし眼の痛みはオキシダ

ントとは有意な相関がなく，のどの痛みや息苦しいとい

う光化学スモッグの代表的症状も同様であった.したが

ってζの期閣のオキジダントの濃度レベルでは光化学ス

モッグによる影響は低いと考えられる.咳は風速と高い

相関，湿度と高い負相関を示し，壊や天候の影響を示唆

している.全体として大気汚染の影響よりも天候など自

然現象による影響を示した結果であった.自覚症状聞の

相関ではのどの痛みと声がかれるとが最も高い相関を示

したが他には特徴的な結果が得られなかった.

4. 複合指標による分類

従来より大気汚染を表わす指標として単一物質よりも

複数物質を組み合わせた複合指標が適当であると言われ

てきた.また第2報では相関分析により複合指標の妥当

性を述べた.と ζでは第2報で用いられた Pindexのほ

かオキジ夕、、ント，亜硫酸ガス，二酸化窒素かちその環境

基準値各6，4， 2pphmとの比lとより組み合わされた 8

種の複合指標の合計9指擦を選択した(二酸化窒素の環

境基準値は投稿後 7 月 11 日の告示で 4~6pphmと大幅に

緩和された〉わ. 複合指標の組み合わせの方法として回

帰分析から得られた偏回帰係数を一次結合させる方法が

あるが2)， そのとき行なわれた調査独自のものになり易

く，環境基準値を使用した方が普遍性が高いので以下の

複合指標とした.A=Ox/6， B=S02/4， C=N02/2と

おく.①Pindex，②A十B，③A十B2，④A2十B，③A2十

2B2， @B十B2，⑦B2十C，①A+B十C，@A十B2十C

の9指標である. Pindexの計算には欠測の多い炭化水

素を割愛した.また一酸化炭素と浮遊徴粒子の24日寺間平

均の環境基準値は各lOppm，100μg/m3である.そして

各物質の環境基準値をそれぞれ0.5，1.0， 1.5， ~O倍し

て①~①の値を求め，上記複合指標による大気汚染の 5

段階のレベノレを定めた. 乙のレベルをTable1上段に，

下段には今回の調査での平均値と標準偏差を示した.平

均値をみると亜硫酸ガスのみで構成された指標はレベル

1 ~C:，二酸化窒素を含む 3 指標はレベノレ 3 ~C:，イ也の 5 指

標はレベル 2~C:該当した. Ottらは 5種の汚染物質から

なる複合指標PSUとより大気汚染レベルを 5段階に分

けており， “良好ヘ“普通ヘ“やや不良ぺ“不良ヘ“非

常に不良"のように名付けているω. 同様に考えると 9

指標のうち 6指標で今回の調査は良好または普通であっ

た.9指標のうち上記②，①の 2指標について 5症状(眼

が痛む，のどが痛む，頭痛，だるい，咳〉を 1パーセン

ト刻みで分けた有訴率分布を Table2， 3に示した.そ

の中l亡分布する数字は註に示した調査期間全体に対する

日数比である.比較対照するため昭和50年度調査を上段

に示した.との調査では今回の調査lと比べて大気汚染の

レベルが高く，有訴率も全般に高かった. 2指標間には

大差ないようであるが，汚染レベルが 5~C:達したのは

Table 3の昭和50年度調査での 1回だけでとのときの眼

が痛む，のどが痛む，だるい，咳の 4症状の有訴率は9.1 

パーセント以上であった.とのうち咳以外は光化学スモ

Table 1. Summary of Air Pollution Level by Combined Air Pollution lndex 

Air Combined Air Pollution lndex 

Pollution Pindex A+B A+B2 A2十 B A2十2B2 B十 B2 B2+C A+B+C A+B2+C Level 

1. 09 1. 00 0.75 0.75 0.75 0.75 0.75 1. 50 1. 25 
2 2.17 2.00 2.00 2.00 3.00 2.00 2.00 3.00 3.00 
3 

3.24 3.00 3.75 3.75 6.75 3.75 3.75 4.50 5.25 

4.31 4.00 6.00 6.00 10.00 6.00 6.00 6.00 8.00 
5 

Mean 1. 60 1. 56 1. 35 1. 96 1. 93 0.572 2.85 4.23 4.02 

SD 0.409 0.530 0.529 1. 19 1. 26 0.342 1. 05 1. 20 1. 20 
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Frequency of lncidence vs Air Pollution Level by [(Ox/6) + (S02/4) ] 
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ッグの代表的症状であり，その影響を示唆している.ぺ.~""'P'系統にまとめた.ここで中間型はその両方 (A系統と他

Table 2， 3で表示した方法は大気汚染の程度と訴症状況 系統〉に加算した.各系統の人数の内訳はA系統48名，

を視覚的に表示するために良好であると思われ，関値の B系統45名， C系統11名， D系統36名， E系統12名であ

検討にもの有用であると思われる.また今回の調査では る.各系統別の有訴率をみると全体にB系統が高く， C，

大気汚染の程度が 1.で述べたように決して高いとは言 E系統が低い.そしてとれら系統別の特徴を以下の統計

えず，複合指標と自覚症状の相関分析でも良好な結果が 処理により検討した.先ず各系統の平均有訴率が全体の

得られなかった.因みに比較的大気汚染物質が高濃度で それと差があるかを t検定で検討した. t値から危険率

あった昭和50年度調査における同様の相関分析結果を 1パーセントで有意であったのはB系統では疾，めまい，

Table 4に示した(未発表).単一物質の相関分析結果 E系統ではだるいであった.同じく 5パーセントではB

については第 1報に示したが， ζれと比較すると各症状 系統で息苦しい， C系統でめまい， E系統で涙であっ

ともかなり有意性の高い結果が得られた.近年窒素酸化 た.しかしこれらの有意な差が生じた原因は明らかでな

物が問題視されているが急性症状に関して直接影響は小 い.次に限，呼吸器，全体とに分けた場合に特徴的な症

さいと考えられる. 状をいくつかピックアップし比較してみよう.眼の症状

5. YGテストと自覚症状 として限が痛む，涙が出る，呼吸器の症状として上部気

YGテストによる各タイプの特徴を方法 1.で簡単に 道花関係の深いのどが痛む，声がかれる，全体症状とし

述べたが， A型はさらにA'，A"のA型に準ずるタイプに てだるい，気持ちが悪いが特徴的症状と考えられる.各

分類され， B型から E型にも各 1つの準型がある.さら 系統の標準偏差が系統Jとより大きく異なるので誤差を見

にA型と他の型との中間型が 4種あり合計15型に分類さ 込まねばならないが，各系統平均有訴率でこの 2症状間

れるのが通常である.しかし調査対象数が 132名で，と の相関分析を行なうと，眼の症状で0.589，呼吸器症状

れを15~ζ分類すると各々が少数となるのでAから E の 5 で0.812，全体症状で0.945であった.危険率5パーセン

1 : 0-5%， 2: 6-10， 3: 11-15， 4: 16-20， 5: 21-during Period 
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Combined Air Pollution Index 
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トの有意水準は 0.875で全体症状のみが有意である ζと

を示した e サンフ。ノレ数が小さいととなどに問題はあるが

定性的な推定にはなろう.さらに順位相関分析を行なう

と各々 j聞に0.60，0.97， 1. 0となり，全体症状，呼吸器

症状が有意な相関を示した.次に 2症状の順位を平均す

ると，眼の症状ではC系統の平均j順位が 1.0で最も訴症

し易い系統である ζとを示した.同様に呼吸器症状では

E系統が1.0で最も訴症し易く，全体症状ではB系統が

1.0で最も訴症し易く， E系統が5.0で最も訴症しない系

統である ζ とを示した.とれらの結果より個人特性とし

て性格が特定の症状特に全体症状訴症に寄与する乙とを

示唆し興味深い.最後に系統間に分散の差があるかを二

元配置の分散分析で検討した.その結果分散比は 0.027

でF検定による危険率5パーセントの有意水準は2.56で

あるから系統間に分散の差は見られなかった.

YGテストは12特性からなり，各特性のスコアのパタ

ーンによってタイプが決定されるが，そのスコアと自覚

症状との聞に相関関係が見られるかを検討・した.パター

ンの分類は12特性を 6特性ずつに分け，特定範囲のスコ

アとなる特性数によって決定される.その 6特性聞の相

関ではほとんどの場合高い相関を示し，心理学的に非常

に良好な結果であった. YG特性と自覚症状との相関で

は愛想の悪さが 7症状〈下痢， 腹痛， 気持悪い， だる

い，疾，吐気，頭痛〉と有意な相関を示した.ζ の特性

は気が短かく，人の意見を聴、かない性質があり，いらい

らし易いため，気持ちが悪くなったり， だるくなった

り，頭痛を訴え，嵩じて下痢や腹痛や吐気を催す乙とも

Fig. 1. Loading Distribution of 1st and 2nd 

Principal Component 

考えられる.限の痛み，のどの痛みなどの急性症状には

ほとんど有意な相関は見られなかった.危険率 1パーセ

ント以下の高い相関関係は個人をパラメータとしたとき

の下痢と腹痛で，乙れらは大気汚染と関係が薄いと考え

られ，調査対象の性格の一部が反映したように推察され

る.

どのようなタイプまたは特性が大気汚染による自覚症

状訴症に寄与し易いかは以上の分析で必ずしも充分では

なく，さらに綴密な方法による調査および解析が必要で

あるが， ζの訴症とタイフ。や特性によっては何らかの関

係を有すると考えられる.以上で用いた相関係数を基に

主成分分析を行ない，第 1主成分と第2主成分の負荷量

分布を Fig.1 ~乙示した.累積寄与率は全分散の36.3パ

ーセントで高いとは言えないが， Fig.1 ~乙示したように

自覚症状の因子は第 1 主成分の軸~(， YG特性の因子は

第2主成分の軸に沿いほぼ 2群に分かれた.自覚症状と

同一群には愛想の悪さ，一般的活動性，社会的外向，支

配性が含まれるが，特に愛想の悪さが近接している.

結論

昭和50年度より 3年度にわたり，大気汚染物質と急性

自覚症状との関連性を検討するため，自体荏原高校男子

生徒を対象にアンケート調査を実施した.昭和52年度の

調査では複合大気汚染指標による大気汚染レベルの分類

や調査対象の性格による自覚症状訴症の特徴の検討を主

目的として分析した結果以下の知見を得た.

昭和52年度調査時期の大気汚染状況は昭和50年度の調

査と比較すると全体として低く，特lと亜硫酸ガスは最高

濃度が24時間平均の環境基準値 4pphmにも達しなかっ

fこ.

自覚症状では風邪は他の症状に与える影響が大きくと

れを無視し得ないので，風邪をひいた場合のデータを削

除し分析したが，そのため調査数が 2，3割減少した.

環境要素と自覚症状との相関分析で今回の調査では天

候の影響の大きい ζ とが示唆された.

第 2報で捜合指標が大気汚染を表わす指標として単一

物質による指標よりも適当である ζとを述べた.本報で

は普遍性を考慮し，大気汚染物質の環境基準値を利用し

た9種の複合指標について大気汚染のレベルを 5段階に

分け，昭和50年度調査と比較しつつ検討した結果，大気

汚染レベルと有訴率を各々段階別に分ける表示方法は大

気汚染による自覚症状有訴率をコンパクトに表わす乙と

ができ，関値の検討や大気汚染防止対策でも被害表示方

法として有用であると思われる.

調査対象をYGテスト lとより系統にまとめ，各系統の

特徴を統計処理して分析した.有訴率ではB系統が高
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く， C， E系統が低い傾向を示した.特に全体症状では

B系統の有訴率が高く， E系統が低い傾向を明瞭にし

た.またYG特性と自覚症状との相関分析では愛想の惑

さが 7症状と有意な相関を示した.さらに主成分分析で

は第1， 2主成分の負荷量分布で 7YG特性と自覚症状

および 4YG特性の 2群に分かれた.

以上の分析の中で各所に調査数の少ないことが欠点と

なって現われた.風邪の影響の大きさがその原因のーっ

となり，さらに調査上の限界などがその原因であった

が，今後は可能な限り調査数を多くする ζ とが望まれ

る.
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祉部公害保健課の諸氏，そして資料整理に御協力戴いた

帯京大学医学部公衆衛生学教室寺尾浩明氏，山間和枝氏

に深謝致します.

(本研究は昭和50年度当研究所調査研究課題「オキシ

ダントの人体および生物影響調査研究」の一部として実

施したものである.)

文献

1)牧野国義，溝口 勲，沖野哲郎，山本幹夫:東京衛

研年報， 27-1， 274， 1976 

2)牧野国義，溝口 勲，沖野哲郎，山本幹夫:東京衛

研年報， 27-1， 280， 1976 

3)牧野国義，溝口 勲，沖野哲郎，山本幹夫，長崎

護:東京衛研年報， 28-1， 228， 1977 

4)大阪府衛生部:昭和51年度環境庁委託報告書， 1977 

5)吉田弘治郁:埼底誌， 10， 95， 1975 

6)環境庁大気保全局:環境保健レポート， 22，49，1973 

7)牧野国義，溝口 勲:第18回大気汚染研究全国協議

会講演要旨集， 246， 1977，福岡

8) Ott， W. R. and W. F. Hunt: JAPCA， 26， 

1050， 1976 

9) Makino， K. and I. Mizoguchi : Proc. of The 

4th Clean Air Congress， 27， 1977， Tokyo 



東京衛研年報 Ann.Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 318-324， 1978 

各種大気汚染物質の家見角膜表層への影響

大津誠喜べ狩野文雄*，福田雅夫*，溝口 勲*

盟ffedsof Rabbit's Corneal Epithelium by Air Pollutants 

MASANOBU OSAWA*， FUMIO KANO*， MASAO FUKUDA* 

and ISAO MIZOGUCHI* 

The morphological changes on the corneal epithelium of rabbits exposed to air pollutants， such as 

ozone， acrolein， formaldehyde and sulfuric acid mist， were examined by the optical photoslit microscope 

and the scanning electron microscope. These pollutants induced the characteristic epithelium changes of 

the scattered desquamation of one cell or a mass of cells and the destructive exf01iation extending to 

two or more epithelium layers. The degree of these changes was scored on the basis of the electron 

and optical microscopic findings. The degree of changes was arranged in order as follows ; acrolein) 

ozone) formaldehyde) sulfuric acid mist， while their frequencies were as follows ; ozone) formaldehyde) 

sulfuric acid mist) acro1ein. The decreases of pH va1ue of tear and microvilli of epithelium were observed 

only when the rabbits were exposed to sulfuric acid mist. 

緒 箇

光化学スモッグによる健康被害のうちでも，眼の刺激

は最も鋭敏で，咽喉の痛みや呼吸器障害などよりも早く

現われる症状である.被害者の多くは，限が痛い，涙が

出る，チカチカする，異物感がある等の自覚症状を訴

え， {也覚症状としても，球結膜毛細血管の拡張(特に輪

部毛細血管の拡張)，角膜全表面にわたる粉末状の表層

混濁，涙波リゾチーム，涙液 pHの低下などが報告され

ている1ーの.

昭和51年にわれわれの行なった都内某高校生を対象と

した調査においても，オキシダント濃度 0.17ppmの日

は， コントローノレ日 (OxO. 02ppm)にくらべ約4倍も

のフルオレスチン染色鵠性像が認められたの. ζれらの

諸症状の所見は大気に直接さらされている角膜や結膜と

大気汚染物質との簡に特異的な刺激性，炎症性作用が起

っているととを示唆している.そ ζで，人にみられるび

まん性表層角膜炎や，びらん性混濁などの角膜障害が大

傷の程度についての若干の所見を得たので報告する.

方法

1. 曝露方法

体重 2，........2.5kgの日本白色種の雄家兎を木製の固定箱

に入れ，内容積 2.66m3のスモッグチャンパー内で各種

汚染物質の 1時間曝露を行なった.対照群を 2群に分

け，負の対照群としては清浄空気中で飼育したもの，正

の対照群として開験器により強制的に30分間まばたきを

禁止させ，角膜lζ乾性剥離を起させたものを用いた.

各汚染物質の積類，発生方法，濃度については以下の

通りである.アクロレインとホノレムアノレデヒドについて

は，チャンパー内に計算値から割出した一定量の溶液を

滴下し気化させた.アクロレインについては，0.3，0.5，

1， 3， 20ppmの5種類の濃度， ホノレムアノレデヒドは，

2， 5ppmで曝露を行なった.

オゾンは放電式のオゾン発生器を用い，電圧を変化さ

せる ζとにより濃度を調節した.濃度は， 0.2， 0.5， 

気汚染物質により発症しうるものか否かを明らかにする O. 8， 5， 40ppmである.

ため，家兎を用いて大気汚染物資の単体成分による曝露 硫酸ミストは， 60%発煙硫酸lOmlをインピンジャー

を行ない，角膜表層の変化を観察し，汚染物質と角膜損 に入れ， ミニポンプで空気を吹きつけて発生させ，電導

*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・1m，Tokyo， 160 Japan 



度法による測定器を用い，イオウ酸化物濃度として測定

した.濃度は， 0.2， 0.3， 0.5pprnである.

2. 涙液 pHの測定

各汚染物質-の曝露前後に涙液の性状を把握するため，

微小複合ガラス電極によって涙液 pHを測定した. 家

兎の眼除下部lζ徴小電極の先端を10数秒間接触させ，記

録計の値が平衡に達する点をその pH値とした.

3. 細隙灯顕微鏡による観察

曝露前後の角膜表層の変化をみるために，フローレス

試験紙による染色を行ない，細|諌灯顕微鏡による観察を

行なった.すなわち，フローレス試験紙を生理食塩水に

て浸潤させ， 眼険上部内側に点限した. 角膜表層に剥

離，または損傷がある場合は鮮緑色の斑点が現われる.

肉眼的所見と合せて，より客観性を持たせる意味で，高

感度フィ Jレムにより写真撮影を行なった.

4. 走査電子顕微鏡による観察

角膜損傷の微小変化をより正確に把握するため，走査

型電顕による観察を行なった.すなわち，曝露後直ちに

家兎を空気栓塞法にて死亡させ，眼球を摘出した.角膜

採取に際しては， しわなどによる artifactをさけるた

め，眼球摘出前に注射針を角膜と虹彩との聞に両方向か

ら穿刺し，眼房水とグJレターノレ固定波とを濯流交換し，

摘出後，眼球どと 2時間固定した.間定液の組成は，

5rnM-CaCI2 O.lM-sucrose 0.05M-sodiurn cacodyrate 

bufferを合む最終濃度 2.5%グノレターノレアノレデヒドで

ある. pHは7.3に調整した.

固定後，安全カミソリで眼球より角膜のみを切除し，

クツレターノレアノレデヒドを除いた緩衝液中に 24時間浸し

た.その後， 25ぢオスミウム酸による本固定を行なっ

fこ.

組成は， 0.85%-NaCl， O. 05M-sodiurn barbital， 0.2 

M-HClを含む 296ーOS04で， pHは7.3である. 2時

間固定後，エチノレアルコーノレ系列により脱水した.すな

わち， 50%， 70%， 90%， 95%，純エチJレアノレコーノレに

それぞれ 3回ずつ浸し，最後に純アセトンに浸した.

Air-dry法にて乾燥させ，金蒸着を施し，走査電子顕微

鏡の試料とし，顕微鏡の試料ステージに全載し，全表面

にわたり走査し，観察した.

結

1. 涙液 pHの変化

各汚染物質による涙液 pHの変化を表 1に示した.

アクロレイン (0.3，0.5， 1pprn)，ホjレムアノレデヒド

(2， 5pprn) ，オゾン (0.2，0.5， 0.8pprn)については

曝露前後に有意差はなく， 硫酸ミスト (0.2，0.3， 0.5 

pprn)のみに曝露後に有意の低下がみられた.

319 29-1， 1978 報年研待f尽東

Changes of Rabbit Tear pH Exposed 

by Air Pollutants 

Table 1. 

After Exposure 

* pく0.01

6. 90:t0. 35 

6.78土0.26*

6.93土O.15 

6.94土0.17

Air Pollutants n. Before Exposure 

6.92土0.32

7.09土0.38

7.03土0.17

6. 94:t0. 14 

18 

18 

12 

18 

Acrolein 

Sulfuric Acid 
h在ist

Forrnaldehyde 

Ozone 

Classification of the Effects and 

h在ethodof Making Score 

Table 2. 

Findings by a Slit-Microscope 

Grade 

Stained Spots 1，.._，5 

Findings by a Scanning Electron Microscope 

Grade 

Erosion : Type 1 0 

Erosion : Type II 1，.._，3 

Erosion : Type III 4，.._，7 

Score=A x (B II十BIII) x 2 Maxirnurn Score = 100 

A. 

B. 

2. 細隙灯顕微鏡による所見

家兎角!漢には，正常な生理的剥離によるフノレオレスチ

ン染色像がかなりみられる.そとで曝露前後の染色像を

比較して判定する方法を用いた.曝露後l乙明らかな変化

50 
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V
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Frequencies of the Effects by each 

Pollutant 

口bya Slit同Microscope

関 bya Scanning Electron Microscope 

1 Acrolein 

2 Sulfuric Acid Mist 

3 Forrnaldehyde 

4 Ozone 

5 Control 

4 3 2 
。

Fig. 1. 

果



Ann. Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

/ケ___OJ 

@ JJチて~ι~Acro12
~。

Fig.3. 

‘・ー・--'

5.0 10.0 20.0 50.0 

Conc. (ppm) 

Relationship between Score and 

Concentration 

2.0 0.2 0.5 1.0 

ω 4 0  
h 
o 
u 
ul 

20 

80 

60 

写真3はE型剥離を示しており，中央部位に現われる

曝露の影響とみられる数層におよぶ不定形の剥離であ

る.

乙の剥離の特徴は，細胞の形態をとどめない破壊的脱

落であり，下の細胞に microvilliがなく， 膜状の残片

を多く残している点である.また，汚染物質による損傷

の質的相違を示す例として，写真の硫酸ミストがある.

写真のように，細胞上に spotのような破壊がみられ，

表層の microvilliが減少し平滑化されているようにみ

える.

以上の分類に基づき，それぞれの剥離の出現率と，表

2に記載した方法で点数化を行なった.図 1は， III型剥

離についての出現率を示したものである.アクロレイン

は17眼中 4眼， 23.5%，硫酸ミスト 18眼中 7限， 38.9%，

ホノレムアノレテ、ヒド12眠中 5眠， 41. 6タムオゾン18眼中8

眼， 44.4%，対照は24眼中 2眼， 8.2%であった.細隙

灯顕徴鏡，走査型電子顕微鏡による出現率の11頂序は同じ

で，オゾン>ホJレムアJレデヒド>硫酸ミスト〉アクロレ

インであった.

次にE型剥離の Grade3を含めた出現率をみると図

2のごとく，各汚染物質問で差はほとんど認められなか

った.

各汚染物質ごとの点数は，アクロレインは39.5，硫酸

ミスト， 27.4，ホルムアノレデヒド， 31. 2，オゾン.34.5，

負の対照は10.0，正の対照は80.0であった.点数イむの順

序は，アクロレイン>オゾン>ホノレムアJレデヒド>硫酸

ミストであった.

アクロレイン，オゾンの濃度一点数関係は図3のごと

く回帰直線が描かれ，ほぼ 1ppmで交叉し， 1ppm以

下ではアクロレインの方が高い値を示した.

考察

走査型電子顕微鏡の観察によれば，角膜上皮細胞は平

がみられたものを陽性として，表 2のごとく分類した.

図 1は，各汚染物質による染色像の出現率を示したも

ので，細隙灯顕微鏡レベノレにおける角膜損傷出現率は，

アクロレイン (0.3，0.5， 1ppm)が 17眼中 2眼， 11. 8 

5ぢ，硫酸ミスト (0.2，0.3， 0.5ppm) 18眼中 3限， 16.7

%， ホノレムアノレデヒド (2，5ppm) 12眠中 3眼， 25.0 

%，オゾン (0.2，0.5， 0.8ppm) 18眠中 6眼， 33.3%， 

対照が24眼中 2眼， 8.2%であった.

3. 走査型電子顕微鏡による所見

走査型電子顕微鏡により観察される剥離の状態を I

型， II型， III型剥離の三つに分類した.写真 1はI型剥

離で角膜全体に散在する孤立した一つの細胞脱落であ

る.この剥離は正常な生理的なものと思われる. micro-

villiの数は新しい細胞では粗であり，周辺の密な細胞

の中にモザイク状に散在している.写真2は，周辺部位

に多くみられる数個の細胞がつながった剥離脱落であ

る.中央部に比較して周辺部に多い理由は，細胞の代謝

回転の差によるものと思われる.このH型の長ti離を損傷

として判定するか否かはさらに実験を必要とし，目下不

明であるが今回は表 2の分類のように，ある程度の評価

を加えた.

320 
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Fig. 2. Frequencies of the Effect over Grade 
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滑な面ではなく，多数の microvilliの繁茂した波状の

国をなしている.その面の上に涙波層があり， microvilli 

によって流れ落ちることのないように保持され，表面を

平滑な光学面にしている.もし，角膜上皮に剥離，また

は損傷が生じると，その上l乙涙波層の不均一化を生じ，

表層混濁，さらには視力の低下，視機能の阻害につなが

るものと思われる S)

今回の実験で，大気汚染物質の単体物質が角膜上皮に

剥離を与えることが示唆されたが，その詳細な機構につ

いては不明である.角膜上皮は直接に大気に触れず，涙

液層によって保護され，特iこ涙の最表層には眠験の

Meibom氏腺から分泌される脂質の薄属があり，涙の

蒸発を防ぐとともに，外からの刺激物質の作用を緩和す

る作用がある.さらに，涙のもつ緩街効果は大きく，容

易に pHの変動を生じさせない.表 lの曝露前後の涙

液pHの変動をみると硫酸ミストのみの低下を示し，角

膜上皮細胞にある microvilliは減少し，平滑化をおこ

していたく写真4). 

角膜損傷の発現機序を調べる際，涙液の生理的特性も

考慮に入れる必要があると}J}，われる.

従来より特異的に角膜上皮に損傷を生じると言われて

きたアクロレインは，オゾンと比較すると剥離出現率は

低いが，損傷の程度は高い傾向が明らかになった.

図3のように濃度一点数関係が 1ppmで交又し， 低

濃度域と高濃度域で剥離の程度が逆転するのは，両者の

作用の質的相違によるのではないかと思われる.アクロ

レインはそれ自体で細胞毒性をもっ物質であるのに対し

て，オゾンは一次的に細胞成分(脂質〉に作用し，二次

的に有害物質を形成するためと思われる.人の曝露実験

において，オゾンはアクロレインと間程度の濃度では，

はるかに痛みの自覚症状が少ないことが知られている

が，高濃度では角膜上皮剥離がかなり認められたことは

注目すべきである.ホルムアjレデヒドと硫酸ミストにつ

いては例数が少なく，明確な関係がみられなかったが，

作用はアクロレインに近いものと思われる.

Draize法9) では，角膜の混濁皮と商積とを二つの要

素とするものであるが，著者らの方法では細隙灯顕微鏡

所見として，フJレオレスチン染色像の密度〈面積〉を一

つの要素とし，さらに走査型電子顕微鏡所見による剥離

の型とその出現率を第二の要素としたものである.ζの

方法の評価については ζれからの議論を待たねばならな

いが，従来の細隙灯顕微鏡のみの所見に比べ，感度と正

確性の点、で優れているものと思われる.

結論

アクロレイン，ホノレムアノレデヒド，オゾン，および硫

酸ミストのような大気汚染物質に曝露された家兎の角膜

上皮細胞における形態学的変化を細隙灯顕微鏡と走査型

電子顕徴鏡によって検討した.

これらの汚染物質は，一つ，または集団の上皮細胞の

剥離，および二層以上の破壊的な剥離を引き起した.こ

れらの剥離の程度を細隙灯顕微鏡および走査型電子顕微

鏡による所見をもとに点数化した.剥離の程度は次のよ

うな順序で，アクロレイン>オゾン>ホJレムアノレデヒ

ド>硫酸ミストであった.また，これらの出現率は，オ

ゾン>ホノレムアJレデヒド>硫酸ミスト>アクロレインの

順であった.

硫酸ミストに曝露された場合のみ，涙液 pHの酸性

化，上皮細胞の microvilliの減少が認められた.

謝辞電子顕微鏡写真に関して，当研究所中央機器

室前木主任研究員の御協力に感謝致します.

(本研究は，昭和52年度当研究所調査研究課題「オキ

シダ、ントの人体および生物影響調査研究」の一部として

実施した.) 
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走行中の自動車内空気汚染について〈第1報〉

佐藤泰仁*，多田宇宏*，青木 実*

溝口 勲*，野牛 弘*

Indoor Air PolIution in Automobile (1) 

YASUHITO SATO*， TAKAHIRO TADAへ乱lINORUAOKI*， 

ISAO MIZOGUCHI* and HIROSHI Y AGYU* 

From the occupational hyg.ienic point of view， the concentrations of air pollutants in the inside of 

running automobiles were investigated. Studied pollutants were NOx， CO， hydrocarbons， COz and suspended 

particles. Average values of NOx， CO and dusts during all running time were 0.31ppm， 13ppm and 

0.05mg/m3 respectively and their maximum values 0.97ppm， 24.5ppm and 0.12mg.jm3• NOx and CO 

tended to rise with time course and finally appeared to reach to the concentrations on the road. Moreover， 

NO (Nitric Oxide) was over 90% of NOx. This fact suggested that the exhausted gases from the 

fore-running cars entered directly into the rooms of the following cars. 

はじめに

大気汚染が大きな社会問題となってから10数年を経過

し，広域的な大気汚染監視網が整備され常時測定および

規制が軌道にのり，その効果があらわれつつある.しか

し大気汚染の発生源の lつでもある自動車を対象とし，

局所空気汚染としての観点、からその実態を調査した報告

はない.つまり労働衛生的見地から，発生源でもある自

動車に常時乗務している運転手およびオーナードライパ

ーなどを考えた場合，車内がどういう汚染実態であるか

を把握するととは意義あるととと考える.したがって今

回われわれは自動車走行時における車内の各種汚染物質

の挙動について調査を行なった.

調査内容

調査項目および方法

浮遊粉塵(Dust)……デジタ Jレ粉塵計P-5型

一酸化炭素(CO)……エコライザー

炭化水素(H.C.)……ガスクロマトグラフ

窒素酸化物(NOx)……NO-NOz-NOx計(ケミノレミ法〉

炭酸ガス(C02)…-・・北川式検知管

調査期間昭和53年 2月21日"-'2月24日

調査計画

調査にあたって検討する事項として，車内における汚

染質の濃度変化の把握，交通量および外気との関係など

のため，走行地区を下記のように区分した.

I 住宅地区(世間ヶ谷，杉並，渋谷，新宿，目黒〉

E 都心地区(千代田，港，中央)II-1.午前， II -2. 

午後

E 主要幹線道路寸一1. 環状七号線

1-2. 青梅街道

N 郊外地区〈三多摩および一部甲州街道を含む〉

それぞれの地区を，車内での喫煙をしない条件で走行

した.汚染質の測定は炭化水素， CO2 については一定間

隔をおいたスポットサンプリングであるが，Dust， CO， 

NOx については瞬時濃度の連続記録により行なった.

なお，炭化水素については芳香族炭化水素であるトルエ

ン，ベンゼン，キシレンを対象とした.

調査に供した車種は日産43年型ステーションワゴンで

あり，調査車の荷物用スペースに前述の測定器等を装備

し，運転手の呼吸位置の空気がサンプリングできるよう

に， NOx， CO， Dust についてはテアロン管で配管し

*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， Shinjulmqm， Tokyo， 160. }apan 
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た.また，測定器および記録計の消費電力を供給するた

め，調査車の屋根上に携帯発電機 (HONDA.E-1200) 

を積載した.発電機の電圧安定性については事前および

調査中にもチェックを行ない，変化のない ζとを確認し

た.なお，外気濃度については，車内外の同時測定が不

可能だったので，公害局調査のデータ 1) を参考にするこ

ととした.

調査結果および考察

今回の調査は冬期に行なったこともあり，窓が閉鎖時

という条件であったが，車内の衛生状態が悪くなったこ

ともあり，一時開放(運転手席窓上端 5cm程度〉の状

態もあった.走行時のそれぞれの汚染質の挙動を示すグ

ラフを Fig.1から Fig.4に示した.図中， D.O.は

ドアーの開放を， W.O.は窓の開放を， RESTは休憩

を意味している.

1) 浮遊粉塵量について

閣からも明らかなように，他の測定項目に比べ変動が

少なく，しかも濃度も低い結果が得られた.Table 1と

して走行地区別の閉鎖時の平均濃度等 (count/min表

示〉を示したが，前述したように車内での喫煙は行なわ

ない状態での測定であり，測定器の較正値である 1count 

=0.001mg/m3により重量濃度換算を行なうと， 0.03"" 

0.06mg/m3 という値になる.乙のオーダーについては

喫煙なしの事務室レベルと同程度である.一時，車に装

備のベンチレーターを動かしてみたが，通常使用してい

ないためか，乙れより多量の粉麗が直接流入してしま

い，それ以後ベンチレーターは使用しなかった.

車内において喫煙(タバコ l本〉をすると，400"，，600 

count (=0.4，，-，0. 6mg/mりにも達し， 最高では 1500

count近くにもなり相当高濃度になるが，その持続時間

としては20分位で，ほぼ通常の車内濃度になることが後

日の調査でみられた.さらに走行時における外気の粉塵

濃疫を先の資料1)から走行地区にある測定所の平均濃度

として求めてみると，三多摩地区が 0.02mg/m3， その

他の地区は 0.03，，-，0.04mg/m3 のオーダーであり， 車

内は外気と同等か，やや高い濃度であるという状態であ

っfこ.

2) 一酸化炭素濃度について

CO についても走行地区別の平均濃度等を Table2 

として示した.COをはじめ各汚染ガスは外気の気象条

件(特に風速〉および交通量に左右される.先の資料1)

より走行地区毎の平均風速を求めてみると， 1 において

は 3.9m/s，IIでは 2.1m/s，mにおいては午前と午後

が相当違うので別々に求めてみると午前中 3.7m/s，午

後 8.7m/sで， Nにおいては 2.7m/sであった.また，

交通量については調査日の交通量ではないが，警視庁交
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Fig. 1. Concentration Transition of NOx (NO+NOz)， CO， DUST at driving Resident Area (1) 
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た.また，車内は走行して20分前後でlOppmを越える

状態であり，それ以後は漸増傾向であり，長時間の乗務

については，休息などの配慮が当然必要であろう. 1964 

年，アメリカの Warrenめらがアメリカ製自動車内 CO

は l臼の労働時間の平均で 17ppmであったと報告して

いるがわれわれの今回の値も似たようなところであっ

た.走行時の外気の CO濃度は0.5"，，-，2ppm程度であ

り，車内は外気の 5""-'10倍である乙とが言える.

今回測定した最高濃度はHの都心地区で 24.5ppmを

記録し，変動も少なく平均 20ppm前後であった ζ と

は，予想以上の濃度であった.そして，乙れに喫煙がと

通部が出している交通量統計表2)により走行地区および

幹線道路の交通量を計算してみると，日中12時間の量と

して住宅地区が l万5千台，都心地区4万台，環状七号

線5万台，青梅，甲州街道が 3万5千台であるが，三多

摩については調査されていないので不明である. Fig. 1 

においては強い風(前述の平均風速 3.9m/s)のため，

汚染ガスが相当程度に拡散されているためか，車内にお

いての COの平均は 6.8ppmと 10ppm以内であった

が，風速の少ない他の地区においての車内はlOppmを

越えている.そして，車内 COの平均濃度でみる限り，

先に計算した交通量の大小と対応していることがみられ
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カラム:ガラスカラム 2m，検出器:FID 

充填剤:25% TCP， クロモソツレプ W-AW(DMCS) 

カラム温度:1000C恒温，流量:N2， 40ml/min 

感度:103 X 16 

今回は主に芳香族炭化水素(ベンゼン， トノレエン，キ

シレン異性体(メタ，パラ，オルト))についての挙動

を調査した.他の汚染ガスのように連続測定ができない

ので，間隔をおいたスポットサンプリングを行なった

が，その結果を Table3に示した.通常， 炭化水素に

ついては外気においても変動がはげしいが，今回の車内

についてもその傾向がみられるとともに，サンプノレ数も

少ないため経時的な濃度の推移については明らかではな

もなえば相当上昇すると思われたので，後日，粉塵と一

緒に測定した結果によれば， 1本の喫煙で 20'"'-'30ppm

増加することが認められた.したがって閉鎖時の車内は

50ppm にも達することも考えられ，窓の開放など換気

の配慮をしなければならない環境状態である.

3) 炭化水素濃度について

分析方法 走行車内空気約1lを真空ピンに捕集し，

実験室にもちかえり，空気濃縮装置を用いて液体酸素に

より GC管に濃縮する.さらにそのGC管をガスクロマ

トグラフに接続し，加熱して試料を注入した.

測定条件

機種:島津 GC・5A，島津 Digital Integrator ITG-2A 
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Table 3. Concentration of BENZENE， TOLUENE， XYLENE 

in the Inside of driving Automobiles 

I E 

2 2 3 4 

BENZENE 6 19 1871 2085 27 51 

TOLUENE 73 122 2582 1126 138 121 

~:XYLENE 23 18 1859 339 156 51 

o-XYLENE 9 31 2387 425 170 26 

いが，相当程度に変化しているととだけが認められた.

外気については先の資料1)では THC(Total H. C.) 

として測定されているので比較するのが難かしいので，

以前にわれわれが大気中の炭化水素を測定した結果4) と

比べてみると，ベンゼンについては前回測定していない

ので何とも言えないが， トノレエンおよびキシレン濃度

は，大気中濃度と同等であることがわかった.しかし，

今国立の-1および-2においては原因不明ではあるが高濃

度が記録され，状況によっては ζの程度まで高濃度にな

り得るものと判断した.

4) 護素酸化物濃度について

窒素酸化物 (NOx)については，ケミカ jレ， }レミネッ

センス方式の NOx-NO-・NOz連続測定器を使用した乙

とにより，とれらの走行による変化がはっきりと測定さ

れた.そして，それぞ、れの閉鎖時の車内平均濃度等を

Table 4， 5， 6 ~ζ示した.汚染ガスの中では一番変化を

顕著にみせており，一時的ではあるが窓をあける乙とに

より上昇している動きがいくつかみられており，また，

窓の開放状態でない時の顕著な増加は，車の速度アップ

Table 4. Average Concentration， Standard 

X 

C 

max 

ロun

Deviation， Coefficient of Variation， 

MAX， MIN and Range of NOx 

Concentration in Each Area 

UNIT: ppm 

E E 
I N 

2 2 

0.1620.302 0.414 0.3360.315 0.325 

0.080 0.185 0.179 0.1870.079 O. 189 

0.4930.611 0.432 0.5570.249 0.580 

0.3000.6200.704 0.656 0.556 0.970 

0.030 0.031 0.128 0.029 0.238 0.010 

range 0.2700.589 0.576 0.6270.318 0.960 

n 68 41 51 47 37 93 

UNIT : ppb 

E 日f

2 3 4 5 2 3 

72 39 24 19 120 55 

263 176 114 107 286 219 

82 42 39 51 14 34 

29 20 16 13 25 61 

Table 5. Average Concentration， Standard 

X 

s 

C 

max 

ロl1n

Deviation， Coefficient of Variation， 

MAX， MIN and Range of NO 

Concentration in Each Area 

UNIT : ppm 

E 国

N 
2 2 

0.1380.2740.390 0.3090.303 0.317 

0.078 0.182 0.184 0.1780.080 O. 188 

0.5640.6650.470 0.5770.265 0.593 

0.2740.6000.688 0.620 0.540 0.960 

0.1200.0150.078 0.0100.227 0.008 

range 0.2620.5850.610 0.610 0.313 0.952 

n 68 41 51 47 37 93 

Table 6. Average Concentration， Standard 

x 

s 

C 

ロlax

ロun

Diviation， Coefficient of Variation， 

MAX， MIN and Range of NOz 

Concentration in Each Area 

UNIT: ppm 

H E 
I N 

2 2 

0.0240.0280.018 0.028 0.012 0.008 

0.004 0.007 0.010 0.011 0.006 0.007 

0.1840.2500.551 0.3970.507 0.846 

0.034 0.048 0.052 0.050 0.030 0.024 

0.010 0.016 0.002 0.0120.000 0.000 

range 0.0240.0320.050 0.038 0.030 0.024 

n 68 41 51 47 37 93 

の時である.表および図からもわかるように， NOxは

その90%以上が NOであるとと， したがって NOxの

変動はNOの変動に左右されており， NOzは変化は少

なく常に O
‘02ppm程度が存在している状態であった.
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NOの濃度は平均(各走行地区の平均値の平均)0.29ppm 

であり NOzの濃度の10倍強というととになる.また，

NOは最高 0.97ppmを記録したが，とれは大型トラッ

クの後方を走行した時ではあるが，朝夕の交通渋滞およ

び大型車の後方走行においてはとの程度まで，もしくは

もっと高濃度までになり得，相当汚染されるものと推定

された.先lと述べた NOxにおける NOの比率につい

て，測定日の外気濃度について求めてみると，都心地区

で5096，住宅地区で35%，郊外では2096，幹線道路沿い

で65%であった.通常走行時の排気ガス中のNO率は，

斉藤町 吉田めらの報告でも95%程度とあるととから判

断して，走行中の車内には，前を走っている車および周

辺の排気ガスが直接流入しているととを推定させた.ま

た， NOの比率が高い ζとには，今回の調査が冬期であ

り，夏期に比して気温も低く，紫外線も弱い ζ とから，

自動車より排出された排気ガス中のNOの N02への酸

化速度が比較的遅く NOの形で長く存在しているととも

一因であろうと思われた.外気の NOx濃度を先の資

料1) より求めてみると，地域および時聞により異なる

が，走行時間帯においては 0.08ppm(都心地区)"，-，0.03

ppm (郊外地区〉の範囲内であったが，沿道近くにある

排気ガス測定所の濃度では 0.12"，-，0.16ppmと当然高

い.しかし車内における平均濃度は沿道の濃度より高

く，約 2倍の濃度を示している ζ とは問題である.

5) 炭酸ガス濃度について

COz については北川式検知管により適宜チェックを

行なった.COzについては外気に左右されたり，また

走行地区に左右されるととはないが，常時 2人乗車の場

合，窓等の閉鎖時では走行して15分程度で 0.296に達し

てしまい，それ以後，漸次増加傾向にあった.最高は

0.45%を記録したが， ζれは 1時間以上も閉鎖中の結果

であるが，運転手にとって車内を居室としてみた場合，

管理基準値0.1%を 2"'4倍も越える乙とであり，環境

状態としては不良であり，換気の悪い車内は窓の開放に

よる空気の入れ換え頻度を多くとる必要があると思われ

fこ.

6) 分散分析結果について

走行地区による濃度に違いがあるのか，否かについて

各走行地区における汚染質濃度の平均値，標準偏差によ

る分散分析〈有意差検定〉を行なってみた.その結果有

意差ありと計算されたものを列記してみると，①住宅地

区とその他の地区において NOx，CO， Dustとも 196

の有意差でその他の地区の方が高い，②都心地区と環状

七号線では， NOxは5%の有意差で， COは 1%の有

意差で都心地区が高く， Dust については 196の有意差

で環状七号線の方が高い，①環状七号線と青梅街道で

は，NOz， CO， Dust において 1%の有意差で環状七号

線の方が高い，④ 青梅街道と甲州街道(三多摩含む〉

では， COにおいて 1郊の有意差で甲州街道の方が高

い，以上の 4点、が見い出された.しかしとれらは気象条

件，交通量および車の流れ方に相当左右されるため，そ

れぞれの有意性が認められた走行地区毎の暴露濃度と解

釈するには無理があると思うが，各走行地区を総括的に

みて，走行時の汚染質の車内濃度は先に示したように相

当高い(特に NOxおよび CO)レベルであると認めち

れる.

結 語

(1) 自動車の窓の閉鎖時において，走行車中の車内の

空気は相当汚染され，特に NOx，COは高濃度であり，

走行によって漸増傾向がみられ，外の路上濃度に達する

と思われた.

(2) NOx， CO， Dust についての車内濃度は0'.31ppm， 

13ppm， 0.05mg/m3 であったが， それぞれの最高濃度

は 0.97ppm，24. 5ppm， O. 12mg/m3 を記録した.

(3) NOx においてはその90%以上がNOであり，前

車の排気ガスがそのまま流入してしまうととが推定され

た.

(4) COは走行して20分位で 10ppmに達し，以後増

加する .COzについても同じ位の時間で0.2%を越える

ので車内換気陀は相当留意する必要がある.

(5) 走行地底による顕著な差については，気象条件等

により明確な判断はっけにくいが，住宅地区とその他の

地区においては，車内濃度に違いがあると思われた.

謝辞今自の実態調査に際し， NOx計を貸与してい

ただいた新宿区役所公害課に謝意を表します.

〈本研究の概要は， 日本公衆衛生学会37回大会1978年

10月で発表した.) 
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発癌性粉鹿についての研兇 ブレーキドラム内粉躍中のアスベスト

佐藤泰仁汽溝口 勲キ

Studies on Carcinogenic Substances in Suspended Particulate Matters 

Asbestos Fibers in Brake Drum Dust 

Y ASUHITO SA TO* and ISAO MIZOGUCHI* 

Dust in brake drums of automobiles were analysed using an optical microscope， an electron microscope 

and a fluorescene X-ray diffractionmeter with respect to asbestos fibers. The dusts in these drums 

contained 0.3% of asbestos (chrysotile) fibers. The crystalline structure of asbestos fibers in brake 

lining were changed to be dust by repeated friction heating and fell in drums. However， it is noticeable 

that small portion of the asbestos五bersremained as unchanged form in the dusts occurred from the 

brake linings. 

はじめに

大気中にはいろいろな発生源よりの粉塵が浮遊してお

り，それちは総称して S.P.M.(Suspended Particulate 

Matters)と呼ばれている. そのなかには発癌性物質と

して問題にされるアスベスト〈石綿〉が含まれている ζ

とは今までのいくつかの報告1-3) で明らかである.アス

ベストは耐熱性，耐酸性，耐圧性などに優れているため

に，保温耐熱材料や耐酸性材料として古くから利用され

てきたが，最近では天井，屋根，床，壁などの建築材料

や自動車，電車のプレーキライニング，クラッチ盤など

多方面に使用されている .ζのようなアスベストの長所

とは逆~C ， その粉塵を吸入するととにより，石綿肺，肺

癌，中皮腫などの障害が引き起ζ されるととが知られて

いるが，労働環境の気中のみではなく，大気中でのアス

ベストの発生源，動態，濃度などはまだ明らかになってい

るとは言えない現状である.ζ のような背景において，

われわれは自動車のブレーキドラム内にある粉塵につい

て注目をした.現在の自動車用ブレーキは，従来のドラ

ム式より，速度制御の点で優れているディスク式が多く

利用されているが，乙れは開放形なため摩耗したライニ

ング等がそのまま外に放出されるため，大気中に浮遊す

る源の 1つになっていると考えられたからである.とれ

ち粉塵についてエネルギ一分散形X線分析装置(EDX)，

X線回折装置および電子顕微鏡 (E.M.)!とより， その

化学的組成および形態，さらに鉱物組成について分析を

行ない，若干の知見を得たので報告する.

測定方法

1) 試料の採取および作成方法

分析用試料は東京都財務局自動車工場の ①日産セド

リック43年型(走行距離 56140km) ②日産グロリ

ヤ45年型(走行距離 36880km)かちそれぞれ採取した

4.04g， 3.58gのドラム内粉塵を用いた.

との試料約 0.2gを容積 3lのポリエチレン製袋に入

れ，十分に拡散し，その誼後コロジオン膜がコーティン

グされたカパ{グラスを装着した労研式塵あい計で50cc

吸引して粉じんを捕集し， EDX用の試料とした. ま

た，同じ粉じんについてメタノーノレで、洗浄， 親水性忙

し，きちに水中懸濁を行ない，との一滴をメッジュ上に

のせ風乾させ， EMの透過像観察および需子線回折試料

とした.さらに残りの粉じん約 2gを Al製試料ホル

ダーにつめX線回折用試料とした.

2) 分析方法

組成および形態分析については，既報4，めと同じED

X，分析手法であるのでととでは省略する. EMの観察

*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科一曜日0:東京都新宿区百人町3-24-1
* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1，日yakunincho3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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Table 1. Analytical Conditions 

X-ray tube Co enclosing target 

Voltage and current 40kv， 40mA 

Monochrometer 

Counter 

Slit system 

Ful1 scale range 

Time constant 

Scanning speed 

Chart speed 

Graphite 

Scinti.llation counter 

DS 10， RS 0.3mm 

1000cps 

lsec 

20/min 

2 cm/min 

においては従来の透過型の手法であり倍率 1~2万倍で

行なった.電子線回折分析は，数lOnm程度の徴結晶か

らでも単結品図形や繊維図形が得られる制限視野田折法

を用いた.またX線回折分析については納理学電機製X

線回折分析装震にグラファイト製モノクロメーターを付

けて行ない，分析条件は Table1 ~乙示す通りである.

分析結果および考察

アスベストは総称であって，分類をすると蛇紋石系の

クリソタイノレ (3MgO・2Si02・2H20)と角閃石系のアモ

サイト(1.5MgO・5.5FeO・8Si02・H20)，クロシドライト

(Na20・3FeO・Fe203・8Si02.H20)等があり，珪酸とマ

グネシウム，鉄，ナトリウム，カノレシウムなどの酸化物

が結品水を含んで繊維状の結晶構造をもった物質であ

り，アスベストの90労以上はクリソタイルである.

現在，日本および世界においてアスベストを使用して

いる労働環境におけるアスベストの分析は光学顕徴鏡

〈位相差〉による観察およびX線回折分析によって行な

われており，顕微鏡での計数にあたっては線維の長さ旬

以上で長さと幅の比が 3: 1以上のものと定義されてい

るω.

アスベストを直接加工していない労働環境や，大気中

では必ずしもこの分析方法によってアスベストの検出同

定や，濃度決定は不可能である.しかしわれわれが今回

行なった分析は対象がプレーキドラム内粉じんであるの

で，線維状のものはアスベストと考えても全くかまわな

1) EDX分析について

はじめ，われわれはブレーキドラム内の堆積塵を労研

式麗挨計でカバーグラス上にとり，光学顕微鏡を用いて

観察 (x400)を行なった.不定形の大小様々な粒子が

数多く認められたが，約百視野近い観察でも線維状の粒

子を見い出す乙とができなかった.さらにE Mにより透

過走査像 (STEM)の観察(x 300~ x 10000)を行なった

が，これでも不定形粒子の観察にのみ終ってしまった.

前述のアスベスト線維の判断基準である長さむ以上を

採用すれば， 400倍では 2mmとなり光顕でも検出でき

るはずであり， STEMの倍率ではより小さな線維でも

見い出せるはずであるが，観察視野数の不足から，アス

ベスト線維の検出はできなかった.もちろん，大きな不

定形粒子の陰にかくれている可能性も否定できないが，

ブレーキライニング中のアスベストの含有量に比べて極

めて少量になっているととが推察された.そとで数多く

みられた不定形粒子について EDXによる組成分析を

行ない，その一例を Fig.1 ~C示した.組成分析の結

果， クリソタイノレの組成である Mg，Siおよびプレーキ

ドラムの摩耗によると思われる Feなどのスペクトノレが

得られた.現状では EDX分析は定性分析の域を脱しえ

ないが，各スベクトルの強度の積分値により相対的な組

成比を計算してみると，①の粒子では， Na-7.3%， Al 

-33.35ぢ， Si-59.4%であり，②の粒子については Mg

-25.1%， Si-45.1%， Fe-29.8%であり，①の粒子は

Mg-34.8%， Si-41. 8タム Fe-23.4%で， ②および①

の粒子は大きさは違うが，組成比は同じようであること

がわかる.また，①， @，③の粒子に対しては分析条件

(分析時間=100秒，感度(VS )=250)を同一にしてい

るので，相互の粒子の比較をするととができ，①の粒子

には Siが相当程度多いことが言える. Harington7)の

資料によればクリソタイノレの場合 SiOzとして39.1596，

MgOとして40.3296，H20 として13.09%が主な組成

であるが，爽雑物としても A1203が2.15%， Na20が

0.0996ある ζ とから，①の粒子中にはクリソタイノレの摩

耗状のものおよび熱変成した生成物が含まれていると推

定された.さらに②および③の粒子についても，主成分

の他に Feがみられるととは，プレーキドラムの素材そ

のものが摩耗により存在していること，また，クリソタ

イルの爽雑物としても Fe203' FeOが 1%前後あるこ

とより，乙れらの組成自体が検出されたものと思われ

る.プレーキライニング製造時に使用されるフェノール

樹脂そのものにはとれら組成は含まれておらず，不定形

粒子中からクリソタイノレの構成元素のスペクトノレが得ら

れた乙とは， ζれらの粒子中にアスベストの成分が含ま

れていると考えられた.

2) X線回折分析について

X線回折分析法ではアスベストの各種類による定性，

定量分析が比較的容易にできる.われわれは， 当初

Table 1の条件でなく， Cu管球でモノクロメータを使

用しないで分析を行なった.標準試料(クリソタイ Jレお

よびアモサイト〉に対しては，十分な回折ピークが得ら

れ，クリソタイルは回転角 (28，CuKゆが120 および
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① 

② 

Na..能

③ 

時説. F語.

Fig. 1. Brake Drum Dust 

Spectrum of EDX→Analyzed Particle 



334 Ann. Rejう.Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

i叫[

川
山

J

札
a血

L

f
一

一

同

一

ハハ
μいはーは‘一ー一什ハ

H

l
汁汁引いけ一ぃハハ一一一トぃムハハけ

一

一

ー

一

ι

一

一

1
』

ー

一

心

一

一

隅

i
J

ザ[川し

[段:0¥-5仏 I M:叫 )
1 : cト FeI C: M93 SuO，(OH)+ J 

Fig. 2. X-ray Diffraction of Accumulated Dusts 

24.30 のピークを，アモサイトについては

10.60 および29.0。の各ピークを確認すれば

よいことがわかった.しかし，当初の条件で

は実サンプル中からアスベストの回折ピーク

は得られなかった.乙の原閣としてはサンプ

ノレ中のアスベストが相当程度に微量のため，

パックグランドにかくれてしまい回折ピーク

として検出されにくいのではないか，また，

ブレーキドラム内の摩擦熱lとよりアスベスト

中の H20 つまり結晶水がぬけて非品質な状

態に結晶構造が変わってしまい回折ピークが

とれないのではないか等が考えられた.そと

で回折の SjN比をよくし検出感度をあげる

ため，試料等からの 2次X線がカットされる

モノクロメーター〈グラファイト製〉を使用

する乙とにより，堆積塵中から回折ピークが得られ，解

析の結果，クリソタイルと問定した.その結果を Fig.

2に示したが，その他に α-Si02，α干e，Fe304が検出

された.その定量については，持l山8)の方法を用いタル

ク中に標準クリソタイルを 0""'5 9ぢ水中懸濁混合lとより

検量線を作成し，回折強度 (cps)よりクリソタイル重

量(%)を求めてみると，今回の試料については0.4，0.3 

%程度と極めて少量であった.

通常プレーキライニングはフェノーノレ系樹脂とアスベ

スト〈主にクリソタイ jレ〉に若干の金属を混合して作ら

れていると言われ，アスベストとしては40'"-'50%が含有

されている.しかし今回の結果をみると，その百分の一

程度に減少している ζ とがわかった.そ乙でプレーキ作

動時の摩擦熱を6000Cと仮定し，標準クリソタイルを加

(Magni五cationX 30000) 

Fig. 3. Transmission Image of Brake Drum 

Dust and Electron-ray Diffraction 

Pattern (ー→AlanyzedParticle) 
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熱焼成してみると，明らかに時間と共にクリソタイノレの

回折ピークが変化していく乙とが認められた.つまり，

焼成30分ではまだクリソタイルのピークが減少している

のが認められている.しかし， 1時間焼成後， 2時間焼

成後についてはクリソタイルのピークが消失し，新たな

ピークが得られた.このピークについて ASTMカード

により検討を行い， フォ jレステライト(かんらん石)

Mg2SiO"，と同定した. したがってブレーキライニング

についても， ドラム内の摩擦熱により徐々に変成してい

くものと推定された.

3) 透過電顕観察 (TEM)および電子線回折について

前述したように STEMによる観察で線維状粒子の確

認ができなかったが， X線回折によりアスベストの存在

が認められたので，TEM用の試料を作り直して， STEM

観察より加速電圧を 60kvから 100kvにあげ， 倍率を

20000倍に固定して，多くの視野を観察した結果， Fig.3 

に示した線維状粒子を見い出した.そしてこの粒子の結

晶構造の確認〈向定〉のため電子線回折を試みた.その

解析にあたっては，前もって同じ条件で電子線回折写真

をとっておいた標準クリソタイル，アモサイト，クロジ

ドライトと比較することにした.その結果， ζの線維状

粒子についてはクリソタイルと似た回折ノマターンであっ

たのでクリソタイルであると認めた.写真からみて長さ

は1.5μ 程度， I隔は 0.02μ 位であり， 相当程度に短く

切れているととを推定させる.TEM による観察でアス

ベストの存在を見い出した乙とは，ブレーキドラムの堆

積鹿中には線維状の形で残っている状態もあることを裏

付けた.

結語

1) 電子顕微鏡観察およびX線回折分析において，ブ

レーキドラム内の堆積麗中にアスベスト〈クリソタイル〉

の存在をみとめ，プレーキドラム内の堆積鹿が大気中ア

スベストの発生源の lつでもある乙とを裏付けた.

2) X線回折分析による定最の結果，堆積鹿中のクリ

ソタイルは 0.3%程度とわずかであった.

3) クリソタイノレの加熱焼成実験により， クリソタイ

Jレ自身が変成し，非品質化したフォノレステライトが生成

されるととがわかった.

4) EDX分析より，堆積鹿中に Mg，Si， Na， Al， Fe 

のスペクト jレが得られ， Mgおよび Siはどの不定形粒

子からもみられた.乙の乙とはクリソタイルおよびその

熱変成をうけたフォノレステライトが，その中に存在して

いると推定された.

謝辞 電子顕微鏡観察において，適切な助言をいただ

いた当所中央機器室前木吾市主任研究員に深謝します.

〈本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「大気中

の浮遊粉鹿に関する調査研究Jの一部として実施し，概

要は大気汚染学会第四回大会1978年9月で発表した.) 
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東京都民の食品からのク口ム一日摂取量

多国 字 宏 ヘ 溝 口

野牛

勲*，二島太一郎*，秋山和幸*

51.*，長 11府 護料

Daily Chromium Intake from Diet in Tokyo 

TAKAHIRO TADA*， ISAO MIZOGUCHI*， TAICHIRO NISHIMA六 KAZUYUKIAKIY AMA汽

HIROSHI YAGYU* and MAMORU NAGASAKI料

In order to assess the daily dietary intake of chromium， the concentration of chromium in 18 repre-

sentative menus for adult inhabitants in Tokyo and in 47 individual food specimens was analysed by the 

use of a flameless atomic absorption spectrophotometry technique. The average daily dietary intake of 

chromium for general public was estimated as 31.40土18.73，ug. The daily absorption estimated through 

the above mentioned value and the absorption rate via intestinal tract (3%) was similar to that of daily 

excretion of chromium into urine. The average concentration of chromium in 47 foods was 23.25士80.41

ng/g， however， in processed foods it was higher than in other crude foods. 

緒 品霞

昭和50年，クロム鉱淳投棄による環境汚染が大きな社

会問題になった.クロム酸製造工場労働者の肺癌による

いく人かの死亡例も時を同じくして伝えられた ζ とと相

まって，住民の間だけでなく，行政当局，学界なども含

めて，乙の問題には大きな関心がょせられた.東京都衛

生局は，区，区医師会との協力のもとに，住民の健康診

断や自覚症状の調査，尿中クロム最の測定などを大規模

に行なった.尿中クロム量は一時，鉱淳投棄地域がコン

トローノレ地域に比べて多少高かったが，昭和51年には，

ほとんど差がない1) という結果であった.肺中に正常人

の数十，数百倍のクロム濃度を示す離職後 4'"'-'5年のク

ロム労働者の尿中クロム最が，正常人とほとんど差がな

い2) 乙とからも，尿中クロム量は，近い過去，あるいは

現在のクロム暴露増加の指標になると考えられた.鉱浮

からは，ダストの形で飛散し，経気道的に体内に入る

が， クロムによる身体負荷を評価するためには，さらに

経口的な 1日クロム摂取量を知ることが必要である.そ

のためにわれわれは，都民成人18名の 1日の喫食物およ

び18種47件の単一食品について昭和52年 5月に分析を行

ない， 日本での従来の報告3) と大きく異なった結果を得

たので報告する.

分析法

24時間以内に喫食したものすべてを，陰膳方式で集

め，全量をホモジナイズし，その一部 (20'"'-'30g)を，

ケノレダーノレフラスコ (300ml)にとり，硫酸 2ml，硝酸

60'"'-'90ml， j晶塩素酸 2mlを加え，灰化し，灰化液を50

ml ~乙メスアップして測定液とした. 測定液 20μJを，

フレームレス原子吸光法により測定し，得られたピーク

値を，標準液で得た検量線により，濃度に換算した.単

一食品についても同様な方法で分析を行なった.

通常ホモジナイズには，ステンレス製カップ，刃およ

びふたが用いられるが，ステンレスがクロム合金である

ために，試料が汚染されるので，カッフ。はノマイレックス

製ガラスカップ，刃は真織製，ふたの部分についてはテ

フロンコーティングしたものを使用した.

装置 原子吸光分析装置:日本ジャーレノレアッシュ

AA-8500型 2チャンネル原子吸光炎光共用分光分析装

置フレームレスアトマイザ-FLA-10付，ホモジナイザ

ー:日本精機製作所製ユニバーサルホモジナイザ-HD

*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 

**東京都衛生局公害保健課
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表 2.
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測定条件 クロム分析線:357.9nm，パックグランド

補正用チタン分析線:364. 3nm， DRY: 20A， 25sec， 

ASH : 90A， 60sec， A TOMIZE : 280A， 8sec， Gas 

flow :アノレゴンガス， 31/min， Sample size : 20μl. 

結果および考察

喫食物からの 1日クロム摂取量を，表 1I乙， l]iー食品

中のクロム含有量を，表 2に示す.

I契食物からの 1EIクロム摂取量は， 平均値で， 31. 40 

::t 18.73μg，最高値は， 68.98μg，最低値は， 5. 82flgで

あった.最高値と最低値とは，約12倍の違いがあり，個

人の食事内容によってクロム摂取量に大きな差がある ζ

とがわかった.また 1日の喫食量と 1日の食事からのク

ロム摂取量との間には，相関がみられなかった.乙の乙

とは，単一食品中のクロム合有量に大きなバラツキがあ

るためと考えられる.

単一食品中のクロム含有量は，湿重量あたりの平均値

で， 23.25土80.41ng/g，最高値は，ちくわAの， 550.93 

ng/g，最低値は，牛乳Aの 0.17ng/gであった.単一食

品中のクロム含有量は，極めて大きなバラツキを示し，

ちくわ，かまぼ乙などの練製品が他の食品と比べて極め

て高い値となり，パンにおいても加工パンのほうが食)-{

ンより高い値となっている.乙れは，練製品など加工し

たものに，加工の際に使用される器具，容器などからの

自都民一日のクロム摂取量表1.
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度が，プラス10%---700%も増大する ζとがわれわれの

実験によって確かめられた.

食事からのクロム摂取量について，シュレーダー，レ

ーヴィン，ティプトン，マーツらの報告4-7) でも 5μg....... 

数百p.g までの範囲におよんでいる.日本においては，

村上，山県らは，都市成人の金事からの 1日夕ロム摂取

量を，平均値で 723地であるとしているわ. ζ れとわ

れわれとの結果を比較すると，約20分の lという極めて

低い値になる.

体内に吸収されたクロムは，主に尿中iこ排池されるの

で，尿中クロム最についてみてみると，著者らが昭和52

年3月に分析を行なった都民69名の尿中クロム量は，平

均値で， 1. 0土0.8μgjlであり， クロムの騎管吸収8) が

3価で 3%弱， 6価で30%強であることから，計算上ク

ロムの腸管吸収を 3%とし，浮遊粉じん中のクロム濃度

を， 0.03p.g/皿 S，成人 1日の空気呼吸量を20m3，肺から

のクロム吸収率を 50%として試算式をつくると， 1日

のクロム体内吸収量ニ 1日の食事からのクロム摂取量

(31. 40四 )xクロムの腸管吸収率 (0.03)十浮遊粉じん中

のクロム濃度(0.03μgjmり×呼吸量 (20m3) x腕からの

クロム吸収率(0.5) = 1. 242路と計算され，体内に吸収

されたクロムの約80%が尿中へ排池・されるとすれば， ク

ロムの尿中排池量ニ1.242p.g X O. 8ニ0.9936μgと計算さ

れる. 1日のクロム尿中誹世量を，尿中クロム濃度の面

から，成人 1日の尿量のを1.1lとして計算すると， 尿

中クロム濃度 (1.Op.gjl) X尿量(1.1l) = 1. 1μgとなり，

I日のクロム体内吸収量から計算した場合より，いくら

か高めだが，尿中クロム濃度値の標準偏差内である.ζ

のことから食品からのクロム 1日摂取量は，おおよそ妥

当な値と考えられる.

単一食品中のクロム含有量についても，村上，山県ら

の報告めと比べ，極めて低い値を示した.もちろん土壌

中のクロム濃度10)も大きなバラツキがあり， 当然， 野

菜，果物，穀類なども産地によって相当なクロム濃度の

違いを生じるが， Lの極端な値の相違は，主として分析

法の遠いによるものと考えられる.

今回の分析でのクロム添加回収率は， 89%であり，尿

中クロム濃度からみても，われわれの値の妥当性には十

分な根拠があるものと思われる.

経口的なクロム摂取量が， ζ のように低い値であるの

で，前述の試算式からもわかるように経気道的なクロム

体内摂取量は，かなりのパーセンテージを示すことにな

り，大気汚染物質としてのクロムが軽視しえないことも

示された.

謝辞 フレームレス原子政光法を用いてのクロム分析

の初期検討段階における日本ジャーレルアッシュ株式会

社技術部第一課課長補佐松原道夫氏の御協方に感謝致し

ます.
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毛髪および血液中の水銀量とセレン量についてく一般人と魚介類多食者の比較〉

ニ島太一郎*，池田真悟ペ多国宇宏*

野牛 弘汽講口 勲*

Concentration of Mercury and Selenium in Hair and Blood 

(Control Human and Fish固eaters)

T AICHIRO NISHIMA汽 SHINGOIKEDAヘTAKAHIROTADAヘ
HIROSHI Y AGYUキ andISAO MIZOGUCHI* 

Total mercury(T) as well as methyl mercury(M) levels of hair and blood derived from human which 

had many chances to eat fishes were significantly higher than those of control human， but both selenium 

(Se) levels of hair and blood were not significantly different. The average levels of Se in the hair 

(mean土SD，ppm) and blood (mean土SD，μg/100g)were 1.08土0.53，12.48土5.35 in control men (AG)， 

0.64土0.25，13.88土4.01in control women (BG)， 0.94土0.53，9.65土4.72in fish-eater men (CG) respectively. 

The correlation between levels of mercury and Se in hair and blood was not found. 

はじめに

現在わが閣の食生活の特殊性として，動物性蛋白源を

魚介類iζ多く求めている.その影響の結果として，わが

国国民の体内水銀蓄積量は世界のトップレベノレにあるこ

とは周知のとおりである.

魚介類は水銀を高濃度に含有していると同時に，ある

種の大型魚類はセレンも高濃度に含まれていることが知

られているト3) したがって， 魚介類を多食している人

々の体内には水銀と同時にセレンも多量蓄積されている

と考えられ，セレンの生活環境における動態が注目され

てきている.

水銀汚染の指標としては，人の血液および毛髪が材料

として繁用されている.セレンも同様に動物実験の結果

から，血液および体毛中のセレン濃度はセレン摂取量に

比例しており， ζれらを分析する ζ とにより汚染の程度

を知る ζ とができる4，5). 過去の日本人の毛髪中セレン

濃度についての調査は若干あり 6田町また一般人とマグ

ロ多食者の毛髪を調べて両者の毛髪中セレン濃度に差が

ない乙とを報告しているものもある叫11).しかし，セレ

ンが体内に摂り込まれた際の最も正確な指標となりうる

血液中セレン濃度と毛髪中セレン濃度との関連性をみた

*東京都立衛生研究所環境保健部環境衛生研究科

調査はいまだ実施されていない.著者らはこの点をふま

えて一般人とマグロ多食者の毛髪および血放を分析し

て，これらにおけるセレン蓄積量の実態を把握し，セレ

ン蓄積量とマグロ喫食頻度の関連を水銀の摂り込みと並

行して明らかにしようとした.

実験方法

1. 被検者 都内在住成人で一般的な食生活をしてい

る男女計52名(男性.27名，女性25名)， 都内在住のマグ

ロ多食者(面接調査の結果， 1日当り約 100gのマグロ

類を喫食している成人男性)31名について，毛髪および

血液を採取した.以後ζれらの被検者集団を次のように

略称する.一般成人男性……AG，女性……BG. マグ

ロ多食者……CG

2. 調査期間昭和50年 7-8月

3. 試料の調製 1) 毛髪は前報記載12)のとおり処理

した.2) 血液は採血後へパリン添加した試験管に取

り，よく撹持して測定に供した.放射化分析に際しては

乙の一部を凍結乾燥後ポリエチレン袋に封入して測定に

供した.

4. 測定方法総水銀〈以下Tと略記〉およびメチル

水銀〈以下 MMと略記)は前報13) の方法に準拠し

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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Table 1. T， M and Se Levels in Hair and Blood in Control and Fish-eaters 

T Se M 

AG  BG  CG  AG  BG  CG  AG  BG  CG  

11 27 13 31 27 13 31 26 13 21 

Max 10.2 4.6 32.5 2.8 1.3 2.3 11. 3 3.7 32.4 

Min 2.6 1.2 6.0 0.3 0.4 0.4 1.6 0.8 4.4 

Hair (ppm) R 7.6 3.4 26.5 2.5 0.9 1.9 9.7 2.9 28.0 

Mean 5.58 2.97 15.27 1. 08 0.64 0.94 4.82 2.38 12. 36 

SD 1. 98 0.95 6.89 0.53 0.25 0.53 2. 27 0.78 6. 19 

CV  0.35 0.32 0.45 0.49 0.39 0.56 0.47 0.33 0.50 

n 21 25 31 21 25 31 

Max 6.6 5.2 11. 7 25.6 24.9 21. 4 

Mi11 1.6 0.9 2.9 4.9 6.4 2.0 

(Blood) (μg/100g) R 5.0 4.3 8.8 20.7 18.5 19.4 

Mean 3.24 2.60 6.57 12.48 13.88 9.65 

SD 1. 33 O. 87 2.37 5.35 4.01 4.72 

CV  0.41 0.33 0.36 0.43 0.29 0.49 

た.セレン(以下 Seと略記〉は立教大学原子力研究

所 TRIGA II型原子炉(熱中性子束 1.7X 1012n/cm3
/ 

sec)で約30時間断続中性子を照射して放射化し，適時

冷却後 Ge (Li)検出と4000チャンネノレ波高分析器で測

定した.

事吉 果

対照、群AG27，B G25名およびCG31名についての算

術平均値，最大最小値，範囲および変動係数を表 lに示

した.なお毛髪と血液が組になったものは， AG21組，

B G13組およびCG31組で， メチノレ水銀については毛髪

のみについて実施した.

1. 毛髪について 毛髪中TおよびMMは魚介類を多

食する集団CGが対照群AG，BG~と比較して有意の差

を示した.またAGとBG間に性差を認めた(p<0.01).

SeはAGとCG，BGとCG間に有意の差を認めな

かったが， AGとBG間に性差を認めた (p<0.01).

2. 血液について 血液中Tは毛髪同様CGが有意に

高く AGとBG間に性差をを認めた (pく0.01).

SeはAGとCG，AGとBG聞には有意の差を認め

なかったがBGとCG間には有意の差を認めた (p<

0.01). 

3. 毛髪と血液の関連について 毛髪および血液中の

水銀と Seの相互関係を知るためにそれぞれの相関係数

を求めて表 2に示した.各クVレープとも毛髪中 SeはT

およびMMと，血液中 SeはTとそれぞれ有意の関係が

認められなかった (pく0.01).

Table 2. Correlation Coefficient between 

Mercury and Se in Hair and 

Blood 

n 

AG  BG  C G  

27 13 31 

O. 162 -0.467 0.268 

0.023 -0.379 O. 342 

0.028 -0.377 0.307 

Hair T-Se 

M・Se

Blood T-Se 

r =(26 : 0.01)=0.478 

r = (12 : 0.01) =0.661 

r =(30 : 0.01)ニ0.449

考察

最近，セレン元素の生理学的役割が注目されるように

なってきた.そのきっかけは，マグロにふくまれるメチ

ル水銀の毒性が共存する Seによって緩和されるという

Gantherらわの研究であった.また以前においては Se

自身水俣病発症の要因ではないかと疑われたとともあっ

た.現在 Seはガラス，ゴム，電子工業等に需用が増大

し，わが国の Se生産量はとれに伴って世界第 1位とな

り， 1973年にお貯る金属 Seの生産量は 343トンと見積

られている.今後生活環境における人への影響が注目さ

れる元素である.

SeがGantherらわの指摘しているようにメチル水銀

の毒性発現緩和に役立つとすれば，魚介類にどの程度蒋

在しているかが知りたいと ζ ろであった.西垣ら 3)がマ

グロ，カジキ類について調査した結果は，魚体の大小，
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種類にかかわらず0.6"-'1.1ppmの範囲にあり， かつ水

銀量を越えていた.したがって，マグロを多食するとと

によって当然体内 Se摂り込み量が増え，毛髪，血液お

よび諸臓器中の蓄積量も高まるであろうと推定できる.

乙の点について，魚介類喫食頻度とおの関連をみたわ

が閣の調査は， ~LI 中ら 10)によれば，マグロを多食するマ

グロ漁船員の毛髪中のTは一般人に比較して高濃度に存

在しているが， Seは 0.82，，-，1.2ppmで，一般人の0.39

，，-，0. 71ppm に比較して有意の差はなかった.また賀来

ら山も同様に離島にあって魚食の機会の多い漁師の毛髪

中 Seを調べたが，漁師 0.024ppm，向島在住一般人

0.027ppmと差を認めていない.著者らも同様に一般人

男性1.08::!::0. 53，女性O.64::!::0. 25，多食者 0.94土0.53

ppmであって，毛髪中 Seと魚食との関連性を見いだせ

なかった.

現在までのわが国一般人の毛髪中 Se濃度に関する調

査の結果は，高野6) 1. 2ppm，鈴木らの男性0.86土0.03，

女性0.79土0.04，白井ら 8)0.57土0.13， 大森らの 0.5土

0.5ppmで 0.5，，-，1.2ppmの範囲に平均値があった.先

に示した賀来ら11)の平均値は，同じ試料処理法， 同じ

Watkinsonのけい光分析法に準じて測定した鈴木ら 7)

の平均値と比較してみても，ケタはずれに低値であり疑

聞の残る値であった.

血液中 Se濃度は表 1に示したとおり，一般人男性

12.48土5.35，女性13.88土4.01，多食者 9.65士4.72μg/

100gでマグロ喫食によって血液中 Seレベルは増加し

ていない乙とが認められた.むしろ一般女性が多食者よ

りも有意に高い結果を得た.わが国における一般人の血

液中 Se濃度に関する報告は少なく，三村14)はけい光測

定法によって分析した平均値は 9.8μg/100mlで， 年齢

と共に増加の傾向があったと報告している.著者らの結

果は若干高い値であったが，おおむね日本人の血液中

Se濃度を代表する値であろう. 一方食生活， 生活地域

の異なる外国人の値は日本人に比較しでかなり高値で，

イギリス人 32，ug/100m[15九アメリカの19の都市の住民

の平均値の範囲 15.7，，-，25.6μg/100mlである 16) 尿も同

様で，アメリカ人42μg/lイギリス人34，ug/lに対して日

本人小学生の平均値 0.86μg/lとかなり低い値であっ

fこ17)

Seの食物を介しての摂り込みが毛髪および血液に反

映することは，動物実験の結果から明らかである.しか

し著者らの結果を含めて一般人とマグロ多食者間には，

毛髪および血液中の Se濃度に差異を認めていない.乙

の原因を解明するためには一般人の食生活を考慮しなけ

ればならないであろう.一般的な食生活者は魚介類多食

者よりもむしろ動物性蛋白源を肉，乳製品，卵等に求め

ている.したがって，とれらの食品中からの Se摂り込

み量が多くて，一般人と多食者の間の毛髪および血液中

濃度に差が認められなかったのであろうか.残念ながら

わが国の一般食品中の Se量を調査した報告がないの

で，外国の調査結果からとの疑問についての推論を試み

fこ.

アメリカおよびドイツの食物および、水の Se量 (fresh

basis)は詳細に調べられており，動物性食品におい

ては肉類 0.22，，-，0.5μg/g，チーズ 0.09，，-，0.10μg/g，卵

O. 10μg/g，牛乳0.012μg/g，米0.32μg/g，コムギ:'0 ， 37~

1. 30μg/g等である.とれらの結果より， おおよそ 11=1 

25'"'-'200，ugの Seを摂り込んでいると推定してい

る18) 一方 Schroederら19)は 1日の病院食を調査し，

62. 3μgの Seが摂り込まれていると報告している. 著

者らの調べたマグロ多食者は， 1日平均 100gのマグロ

を喫食していたので， マグロの Se濃度を平均 0.7ppm

として， 1日当り 70μgの Seを摂取しているととにな

る.一方一般食生活者については外国人の場合先に述べ

たように， 1日 25'"'-'200，ug摂り込んでいるから， 中間

をとれば 100μg，日本人はもう少し肉類の喫食を少ない

と見てその半分 50μgとすれば，マグロ多食者と比較し

でほぼ同程度の Se最を 1日に摂り込んでいると考えら

れる.したがって両群間の毛髪および血液中の Se濃度

は当然差がない ζ とになる.

しかしととで考慮しなければならないことは，物質の

摂取最(口から入った量， in take)よりもむしろ吸収

量(腸管吸収後の量， up take)である. Seの食品中に

おける存在形態，その際の共存元素および物質によって

腸管吸収率の変動が当然記る.乙の点を詳細に検討しな

ければ， Seは水銀とは体内分布が異なり，毛髪および

血液はお摂取量の指標となりうるかどうかの点に言及

することはできない.

まとめ

一般的な食生活をしている成人男女52名(男性27名，

女性25名)，マグロ多食者31名(男性〉について， 各人

の毛髪と血液中のT，M (毛髪のみ〉および Seを測定

し次の結果を得た.

1 毛髪および血液中のTおよびMは一般人に比較し

てマグロ多食者に有意に高く，従来の報告を確認するも

のであった.

2. 毛髪中 Se濃度は一般人男性1.08::!::0. 53 (平均値

土標準偏差， ppm)， 女性 0.64土0.25， 多食者 0.94:t 

0.53で，一般人男女と多食者間には有意の差を認めなか

ったが，一般人男女間に性差を認めた (p<O.Ol).
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3. 血液中 Se濃度は一般人男性 12.48:!::5. 35 (平均

値土標準偏差，四/100g)，女性13.88土4.01，多食者9.65

土4.72で一般女性と多食者間に有意の差を認めた (pく

0.01). 

4. 一般食生活者とマグロ多食者の毛髪および血液中

の Se濃度は，水銀と異なり大きな差を示さなかった.

ζ の原因は，マグロ多食者と同様に一般食生活者は，食

事内容からみてかなりの Seを肉類および乳加工品から

摂り込んでいるためと推論した.

5. 毛髪中 SeはTおよびMと，血液中 SeはTとの

有意の相互関係は認められなかった.

謝辞 本研究の放射化分析に御教授いただいた，立教

大学原子力研究所戸村健児教授に深謝いたします.
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塩化メチ}(，.水銀の INVITRO抗体産生に及ぼす影響〈第2報〉

LIPOPOL YSACCHARIDE， CYCLIC A斑P との相Ei.作用

瀬戸 博ペ秋山和幸*

Effect of 施ethylmercuryChloride on Humoral Immune 

Responses in Vitro (日〉

Interaction of Methylmercury Chroride with Lipopolysaccharide 

or Cyclic AMP 

H1ROSH1 SETO* and KAZUYUK1 AKIY AMA * 

The interaction of methylmercury chloride (MMC) with lipopolysaccharide from E. coli (LPS) or 

dibutyryl cyclic adenosine monophosphate (DBc-AMP) on the immune responses to sheep erythrocyte in 

vitro was investigated. LPS failed to function as an adjuvant on the responses of both primary and 

secondary reaction， when MMC was present in the culture. The numbers of nucleated cells in the secondary 

immune response were increased by addition of LPS. This tendency was not altered even if MMC 

coexisted. The adjuvant ability of LPS was not changed whether it was treated or not with MMC at 

370C for 48 hrs. This result suggests that none of the complexes is induced from them and they act 

to cells independently. Although the function of immunological memory was obstructed by MMC in 

vivo， high adjuvant effect of LPS was observed on these spleen cells in vitro secondary response. DBc-

AMP increased the number of antibody forming cells. However the failure to enhance the immune 

response was observed when MMC coexisted with DBひAMP.1n this culture system， the response was 

more suppressed than that of the culture with only MMC. These results are discussed in view of the 

possibility in cellular injury， especially in T cells， by action of MMC. 

緒 言 要な細胞である.そ乙で Bcell機能に対する MMCの

前報りでは，塩化メチJレ水銀〈以下 MMCと略記す 影響を調べるために lipopolysaccharide(以下 LPSと

る〉が，in vivoのみならず invitro においてもマウ 略記する〉との相互作用を検討した. LPSはグラム陰

スの牌細胞による抗体産生を阻害する乙とを報告した. 性菌から得ちれたもので， B cell に対して細胞分裂作

乙の事実は，ホルモン等を介在せずとも MMCが直接 用がある2，3)• しかも強力な抗体産生アジュパント効果

的に免疫担当細胞に作用し，抗体産生を阻害しうる乙と を有している 4，5).構造的には， LPSはO側鎖， R鎖，

を示唆している. リピドAの3つの部分からなっており， リピドA部分に

リンパ球 populationとしては， B cell， T cell(helper 細胞分裂作用とアジュパント作用がある 6，7).

および suppressor)があるが，乙れらは抗体産生の際， また抗体産生を阻害する程度の峰低濃度レベルでの

異なった役割を担っている. B cellは抗体産生細胞の MMCの細胞影響の lつとして膜 adenylatecyclaseへ

前駆細胞であり， T cell， A cell (adherent cell，マク の酵素阻害作用が知られている 8) さらにマウスに

ロファージと考えてよい〉との直接または間接的な相互 adenylate cyclaseの activatorであるコレラトキシン

作用の後，プラズマ細胞へと分化し抗体産生を行なう重 を前投与すると，その後の MMCの毒性を減弱し，抗

*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セu，Tokyo， 160 Japan 



344 Ann. Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.I-I.， 29-1， 1978 

体産生能を閉復する作用があるのという c-AMPが免

疫反応に重要な役割を果すことから， MMCの抗体産生

能阻害作用と c-AMP濃度とを関連づける乙とも重要

であろう.

本報の目的は， MMCと LPSまたはやAMPを組

み合わせる乙とによって， MMCの抗体産生系細胞への

影響を多角的に考察することである.

材料および方法

動物， MMC 前報1) と同様である.

抗原 ヒツジ赤血球(以下 SRBCと略す). Alsever 

液で処理したヒツジ保存血液(Japanblood製〉を生理

食塩水で 2回洗浄後10%および 196とした.

LPS lipopolysaccharide W， Escherichia coli 0111 : 

B4 (DIFCO)を生理食塩水に溶解させ 1mg/mlとし

fこ.

c-AMP N6， O'2-dibutyryl adenosine 3'， 5' cyclic 

monophosphoric acid sodium salts (以下 DBc-AMP

と略記する)SIGMA D0627 Grade IIを生理食塩水に

溶解させて使用した.

LPSの MMC処理と反応生成物の精製 1mgのLPS

0.2mlと1O-5M の MMC1mlを滅菌した 10mlのふ

た付試験管内に入れ370 Cで48時間反応させた. 対照と

して1O-5M の MMCの替わりに生理食塩水 1mlを加

えた.次に内容物を滅菌した Marbrookbottleの内側

チェンパーに移し， 40C にて 10日間透析し， 未反応の

MMCを除いた.透析用生理食塩水は約 500mlずつ毎

日企交換した.こうして得た生成物はミリポアフィルタ

(0.45μ〉でろ過し，滅菌したふた付試験管内にて貯蔵

した.以後， MMCで処理した LPSを LPS-M，生理

食塩水のみで同様の処理をした LPSを LPS-Oと略

記する.

超遠心法による分析 装置は目立 282型分析用超遠心

機でシュリーレン光学系を使用した.セルはダブソレセク

ターセJレ(032--0319，12mm)を使用した. 測定条件

は回転数:10，000rpmおよび 60，000rpm，温度:20
0
C 

Kて行なった.

班斑C の経口投与 MMC 30mgを 20mlのサラ夕、、

油に格解し(1.5mg/ ml)，その 0.2mlを経口投与し

た.対照群にはサラダ油のみを同最経口投与した.

免疫，牌細胞浮遊液の調整，細胞培養，抗体産生細胞

の測定法 前報1) と同様に行なった.

結果

in vitroにおける抗 SRBC抗体産生に及ぼす LPS

の影響 免疫していないマウスの牌をとり 1X 107cells/ 

mlの細胞浮遊液とし SRBCとともに 5日間細胞培養

した(1次免疫反応).実験群には LPS30地を添加

した.結果を Table1 ~ζ 示した. LPSを添加すると著

明な PFC数の増加が認められ既報の結果10) と一致し

た.また有核細胞数の増加，生存率の低下が認められ

fこ.

in vitroにおける抗 SRBC抗体産生に及ぼす MMC

と LPSの相互作用 A. 免疫していないマウスの牌細

胞を MMC(5 x 1O-7M)， LPS (10pg)および SRBC

とともに 5日間細胞培養した.結果を Table2-A ~(示

した.実験Aは 1次免疫反応である B. 1次免疫した

マウスの牌細胞(乙の実験にかぎり植え込み量は0.64x

Table 1. Effect of LPS on the Immune Response in Vitro 

control 

LPS (30μg) 

n 

3 

3 

viability 

(96) 

96 

86 

nucleated cells 

(x 106) 

5.00 

6.77 

viable cells 

(x 106) 

4.81 

5.82 

PFC/culture 

150 

3250 

Table 2-A. Interaction of MMC with LPS on the Primary Immune Response in Vitro 

11 viability nucleated cells viable cells PFC/culture 

(タ~) (x 106) (x 106) 

control 6 67土 9 2.26土0.71 1. 54土0.61 1150土 390

MMC 6 73土10 1. 54土0.43 1. 15::!:0. 44 725土 209

M1¥在C十LPS 5 48土14 1. 98土0.33 0.97土0.43 585土 176

LPS 6 50土 6 2.87土0.59 1. 44土0.39 4767土1555

MMC : 5 x 10-7M， LPS : 10μg/culture 
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Interaction of MMC with LPS on the Secondary Immune Response in Vitl・0Table 2-B. 

PFCjculture viable cells 

(x 106) 

11ucleated cells 

(x 106) 

viability 

(必〉

11 

592土101

542土260

469土140

1169土645

150土 66

1. 16土0.28

1. 54土0.49

2.32土0.60

3.52土0.84

1. 66土0.32

1. 28土O.28 

1. 70::l::0. 43 

3. 12土0.72

4.73土0.96

2.58土0.48

91::t2 

90土1

74土3

74土5

64土1

3

3

4

4

3

 

control 

MMC 

MMC十LPS

LPS 

LPS (noSRBC) 

MMC : 3 X 10-7]¥在， LPS: 30μg/culture 

Interaction of MMC with LPS on the Secondary Immune Response in Vitro Table 2-C. 

PFCjculture viable cells 

(x 106) 

nucleated cells 

(x 106) 

viability 

(%) 

n 

1250土 868

312土 142

308土 58

2525土1327

2908土 625

3.97土0.17

4.06土0.30

4. 27::t0. 11 

4.86土0.68

3.61土0.65

4.21土0.17

5.02土0.27

5.42士0.04

5.66士0.66

4.47土0.84

94土1

81士3

79土2

86土3

81士4

4

4

3

4

3

 

control 

乱4乱1C+LPS(10μg) 

MMC+LPS (30μg) 

LPS (10μg) 

LPS (30pg) 

かった.しかし処理前の LPSの方が活性が強く (P

<0.01)透析， ブイノレター処理による影響がみられた.

LPS-Mの趨遠心分析 シュリーレン光学系を用いて

市販の LPSおよび LPS司M のみかけの比降係数を洗

降速度法により求めたと ζ ろ，両者とも 3Sおよび 110S

の 2つの主分間を有していた.また両者の沈降パターン

に差はみいだされなかった.

班MCの免疫記憶機能に対する攻撃と LPSによる回

復 1次免疫したマウス iC， 1週後 1.5mg/mlのMMC

サラダ泊溶液 0.2mlを経口投与した. さらに 2週後に

殺し，牌細胞 (1X 107 cells)を LPS(10μg)， SRBCと

ともに 5日間細胞培養した.結果を， Table 4-A， 4-B 

lζ示した MMC群では胸腺重量が約 2割少ないが，少

数例のため有意とは認められない.牌重量には差がな

い.また PFC数は対照の1/2以下であり免疫記憶をに

なう細胞への障害がみられた.しかし， LPSを添加す

ると PFC数は顕著に増加し (Pく0.01)，LPS非添加

の対照を上まわり (P<O.Ol)，in vivoで MMCによ

って攻撃されでもす・分な LPS感受性があることがわか

っfこ.

in vitroにおける抗 SRBC抗体産生に及ぼす MMC

と DBc-AMPの相互作用 1次免疫したマウスの牌細

胞(1>< 107 cells)を MMC(5XlO-7 M)， DBc-AMP 

(1 X 10-4 M)および SRBCとともに 4EI間細胞培養

乱1MC: 3 X 10-7M 

X 107 cells)を MMC(3 X 1O-7M)， LPS (30μg)およ

びSRBCとともに 5日間細胞培養した.結果をTable2-B 

に示した. C. 1次免疫したマウスの偶!細胞(1X 107 

cells)をMMC(3 X 1O-7M)， LPS (10pg， 30μg) およ

び SRBCとともに 5日間細胞培養した.結果を Table

2-C に示した. B， C両実験は 2次免疫反応である. 1 

次および 2次免疫反応とも LPSの抗体産生能増強作用

がみられるが， MMCが共存するとこの作用は完全に消

失しむしろ抗体産生を抑制する (P<O.01). MMC によ

る抗体産生阻害は LPSでは回復できない. 2次反応で

有核細胞数は LPSの添加により増加する (P<0.01)

が，との傾向は MMCが共存しでも同様に認められ

た (Pく0.01). 以上の傾向は LPS量を 10pgから 30胞

の間で変化させても変わらなかった.

in vitroにおける抗 SRBC抗体産生!こ及ぼす LPS-

M の影響 A.1次免疫反応免疫していないマウス

の牌細胞(1X 107 cells) を LPSふ1， LPS-O各 10μJ

および SRBCとともに 5日間細胞培養した.結果を

Table 3-A に示したB.2次免疫反応 1次免疫し

たマウスの牌細胞 (1X 107 cells)をLPS岨M，LPS-O各

10μJおよび SRBC とともに 4日間細胞培養した. 結

果を Table3-B IC示した.両免疫反応とも，各 LPS群

は対照に比べて PFC数増加 (P<0.05)，有核細胞数増

加 (Pく0.01)が認められ， MMC処理による影響はな
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Table 3-A. Effect of LPS Treated by MMC on the Primary Immune Response in Vitro 

n viability nucleated cells viable cells PFC/culture 

(%) (x 106) (x 106) 

control 7 78:t11 2. 18土0.50 1. 74:t0. 63 386土 77
LPS叩 M (10μl) 7 74土 8 3. 76:t0. 69 2.83士0.71 564土194

LPS-O (10μl) 6 81土 4 4.19土0.90 3.42土0.90 508士103

LPS-M， LPS-O : prepared by incubation with (M) or without (0) MMC at 370C for 48 hrs.， then 

purified by dialysis technique. 

Table 3-B. Effect of LPS Treated by MMC on the Secondary Immune Response in Vitro 

n viability nucleated cells viable cel1s PFC/culture 

(%) (x 106) (x 106) 

control 4 81 4.62 3.74 2819土 116

LPS-M (10μl) 5 83 6.54 5.43 4285土1009

LPS-O (10μl) 4 85 6.24 5.30 4725:!: 306 

LPS (10μl) 2 75 8.64 6.48 6150:t 424 

LPS-M， LPS-O : prepared by incubation with (M) or without (0) MMC at 370C for 48 hrs.， then 

purified by dialysis technique. 

control 

MMC 

MMC : 0.30mg/mouse 

Table 4-A. Effect of MMC in Mice 

n body wt. spleen wt. 

(g) (mg) 

2 24. 3:t0. 1 85:t21 

3 22.8土2.1 86土11

thymus wt. 

(mg) 

49土11

39:!: 13 

Table 4-B. Effect of MMC on Immunological Memory and Activation by LPS in Vitt・0

n viability nucleated cells viable cells PFC/culture 

(%) (x 106) (x 106) 

control 8 88 2.01 1. 77 644士150

MMC in vivo 8 92 2.22 2.05 284土241

MMC in vivo 
LPS in vitro 3 1423土230

MMC in vivo : 0.30 mg/mouse， LPS in vitro : 10pg/culture 

Table 5. Interaction of MMC with DBc-AMP on the Immune Response in Vitro 

n viability nucleated cel1s viable cells PFC/culture 

(96) (x 106) (x 106) 

control 5 85土4 5.29土0.76 4.49土0.76 1560:t 298 

MMC 5 88土3 4.25土0.72 3.79士0.80 825土 255

MMC十DBc-AMP 4 92土1 4.62土0.38 4.26土0.40 231土 125

DBc-AMP 2 81土6 3.66土0.42 2.98士0.55 3850士1202

MMC : 5 x 10-7M， DBc-AMP : 1 x 10四 4M
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した.結果を Table5 1と示した. DBc-AMP はPFC

数を著るしく増加させ (P<0.05)既報の結果11)と一致

した.しかし MMCが存在すると MMC単独による阻

害よりもはるかに強く抗体産生を阻害した(く0.01).

DBc・AMP単独群の有核細胞数，生有核細胞数が少な

い〈各々 Pく0.0のほかは各群の間に大きな差はなかっ

た.

考察

以上のように， in vitro における MMCによる抗体

産生能阻害は LPSでは回復できない.また LPSのア

ジュパント作用は MMCによって完全にブロックされ

るととを示した.乙の事実は， B cellのみを LPSで非

特異的に刺激しても MMCの抗体産生能阻害作用に措

抗しないととを示している. しかし， Table 2-Aを除

いて LPSと MMCが共存しでも有核細胞数は増加し

ているので MMCが共存しでも Bcell に対する LPS

の細胞分裂作用は失活していない可能性があり， 3H-

thymidineの取り込みの測定をし DNA合成の確認を

する必要があろう.また LPSを MMCで370C48時間

処理しでも，その作用はほとんど変化しない.とのとと

から両者が共存しでも独立に各々の作用が発現されるも

のと期待される.

LPSのアジュパント作用の標的細胞が何であるかは

まだ確立されていない. Kagnoffち12) によれば，

LPSによってひきおとされる細胞分裂には， T cel1と

macrophageの両方が必要で， LPSのアジュパント作

用は，おそちく Tcell-macrophage相互作用の活性化

による特異的 Tcell活性の上昇の結果であろうと考え

られている. しかし， さらに最近の研究で Skidmore

ち13)はとの 2つの性質・の間には正の相関があるととを示

した.すなわち， LPSの細胞分裂作用に反応しない特

殊な系(C3HjHeJ)のマウスでは，アジュパント作用も

見られない.さらにアルカリ処理した LPSでは，他の

系でも細胞分裂作用およびアジュパント作用がみられ

なかった.乙のζ とから LPSのアジュパント作用は

T cellや macrophageの関与なしに抗原特異的なBcell 

機能に限定されるとしている.しかし，いずれの説でも

SRBCのような Tcel1依存性抗原の場合には， T cell， 

B cellのうち一方でも障害を受ければ抗体産生能が低下

する ζ とは明らかである.

MMCは抗体産生能を低下させるばかりでなく，免疫

反応の後期に作用すると，in ViV014>および invitro15
) 

で促進的に働くが， ζれは Bcellが PFC!と分化して

いく過程では suppressorT cell 機能を抑制し PFCを

増加させるものと考えられる.

そとで， MMCは Bcellよりも Tcellを強く攻撃

すると仮定して， Skidmoreらの説に基づき本実験結果

を説明すれば次のようになる. すなわち， LPSを加え

て Bcellを非特異的に刺激しでも MMCによる helper

T cellの機能抑制のため細胞間協同作用がうまく行な

われず抗体産生が低下したと考えられる. また Table

4-Bの結果は，まず免疫記憶期に MMCが投与された

ため Memorycell (B cellも Tcellも memory機能

があると考えちれている16)) が障害され， したがって

in vitroで抗原の 2次刺激が与えられでも， 1次免疫反

応的iとなり 2次免疫反応の特徴である抗体産生の増強が

みられなくなった.しかし Bcell は Damageを受け

ていないので LPS1とよく反応しアジュパント効果が十

分に発揮されたと考えられる. さらに，in vivoの実

験17)で PFCピークの発現が時間的に遅れ，かつ低下す

る現象も Tcellへの影響と考えれば説明ができる.

しかしながち， B cell， A cellへの影響が無いとは

断言できない.MMCが高濃度になると生細胞数は変わ

らずに死細胞が増加し，生存率が低下する1) とれは食

作用の低下のため死細胞の除去率が下がったためとも考

えられ， A cellすなわち macrophageの機能への影響

も示唆される.本実験程度の濃度では， T cellへの影

響が強く表われるものと恩われるが，細胞の種類によっ

て MMC感受性が異なるか否かは今後明確にすべき問

題であろう.

また，外部から c-AMP濃度を高めても MMCの作

用とは指抗せず， MMCの作用を強める方向に働く.

c-AMPの作用面をみると， 条件によっては免疫反応を

増強したり抑制したりする 2菌性を持っているととがわ

かる.MMCが存在するととによって， c-AMPの作用

発現が異なるというととに注意する必要がある.との事

実から， Adenylate cyclase以外1<::MMCの重要な標

的があるととが示唆される.

今後の詳細な検討が必要であろう.
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う‘Yトのメチ)1，..水銀中審における亜セレン酸ナトリウムとチオう

〈岳Mercaptopropionylglycine)の臨床的効果の比較〈第2報〉

総水銀，メチ)1，..水銀，セレンの臓器内分布

蓑輪佳子犬関 比呂伸*.今野ヒロ子**，大井

Evaluation of Selenite as a Therapeutic Agent 

for Methylmercury Poisoning Rats (H) 

玄*ホ*

Distribution of Total Mercury， Methylmercury and Selenium in Organs 

KEIKO MINOW A *. HIRONOBU SEKI*， HIROKO KONNO料 andGEN OHI*** 

緒 写高 D. チオラ 25mg/kg/day(S. C.) 

特異的な神経症状を呈するメチノレ水銀中毒症の効果的 E. Se 0.25mg/kg/day (S. C.) +チオラ 25mg/

な治療方法はいまだ見い出されていない.現在では， 7J< kg/day (S. C.) 

銀に結合して体外排池を促進する各種キレート剤の投与 メチノレ水銀投与中止後. 10.30，50日自に各群5匹(た

が行なわれている.しかし，一旦損傷を受けた神経組織 だし. 50日目は各群3匹〉をエーテJレ麻酔後，解剖し

の回復は困難である.有機・無機水銀毒性の緩和作用ト4) 脳，脊髄，肝臓，腎臓を摘出， -200
で冷凍保存した.

をもっセレンがメチノレ水銀中毒発現の予防のみならず治 適日寺，臓器を凍結乾燥後，ホモジナイズして，分析時ま

療に用いられる可能性があるか否かをみるために，前 で密閉容器中に保存した.

報5)で，キレート剤の一種である 2-mercaptopropionyl 分析法6) メチル水銀塩酸濃度と溶媒比を変えて抽

glycine (商品名，チオラ〉とその効力を神経症状発現 出する Westoo法の改良法で分析.総水銀エタノーJレ

直後のラットを用いて比較した.その結果，セレンを投 を分解促進剤として加え硫硝酸分解.分解液を還元気化

与したグノレープでは体重の増加が認められ，かつ神経症 させ水銀蒸気を吸収セル内へ導入し，その原子吸光を測

状の発現の抑制・改善の傾向がみられた.セレンとチオ 定 (Deitzらの改良法).セレン 硝酸，過塩素酸で湿

ラの効果の差違をさらに詳しく調べるために，メチノレ水 式分解後， 2. 3・diaminonaph thaleneと反応させる.生

銀投与中止後， 10， 30， 50日自に摘出した臓器を用い， 成したピアセレノーlレを蛍光分光光度計で測定.本報の

各臓器内におけるメチノレ水銀，総水銀，セレンの分析を 分析値はすべて DryWeightで示した.

行ない，その分布状態を観察した. 結 果

実験方法 メチル水銀脳，脊髄の中枢神経系における10.30， 

Wistar系雄ラット 5週齢を 5群に分け， 20ppm境化 50日自のメチJレ水銀濃度は control~乙比べて， セレン

メチノレ水銀含有飼料を与えた.各群30回で神経症状(後 投与により蓄積増加，チオラにより排池増加を示してい

肢の交差・麻陣〉の発現時点でメチル水銀投与を中止 る.肝臓・腎臓ではセレン投与による蓄積の増加は，

し， basal diet (低セレン， 2096蛋白質含有飼料〉に切 脳，脊髄に比べほとんどみられない.各臓器とも，チオ

り換え，下記に示す処置を30日間続けた. ラにより治療を行なっている30日間ではほとんどのメチ

A. 生理食塩水 (S.C.)……Control }レ水銀が排泊され，投与終了後では著しい変化はない

B. Se 0‘25mg/kg/day (S. C.) が，メチノレ水銀の排池効果は 5群中最大である.セレン

C. Se 20ppm (Tap Water〉 経皮・経口投与による差は，腎臓ではほとんどないが，

* 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狂ealth

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

料港区保健衛生部

***東京大学医学部衛生学教室
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レンとチオラ問時投与群がほぼ等しい効果を示し，さら

に治療開始30日自の体重増加度では，セレン皮下投与群

が最も著しく，セレン経口投与，チオラ，セレンとチオ

ラ同時投与群は等しいととを前報で報告した.

セレンを皮下，経口と投与方法を変えた場合，治療効

果においては皮下の方が経口より効果が認められた.そ

の際，脳内セレン濃度は10・30・50日目ともにセレン経

皮投与群が経口投与を行なった群より低く，それに対応

してメチノレ水銀濃度も経皮投与群が低かった.メチノレ水

銀とセレンを同時に投与した場合のセレンの皮下，経口

による吸収率の差は明らかにされておらず，厳密な比較

はできないが，とこでは経口より経皮投与の方が有効と

思われる.

セレンとチオラを同時に投与した場合のメチル水銀濃

度は，肝臓，腎臓ではチオラ投与の排泊パターンとほぼ

等しい傾向を示し，脳，脊髄ではセレン経皮投与とチオ

ラ投与の中間値を示したが，これは，脳，脊髄ではメチ

ル水銀がチオラ lとより速やかに排、濯を受ける一方，セレ

ンと結合し臓器内に蓄積したために，とのような結果を

呈したと考えちれる.

メチJレ水銀の criticalorganである脳でのメチル水

D:e一一一@C:O・・・・・・ 0

その他の臓器では経口投与を行なった群でメチル水銀濃

度が高くなっている.セレンとチオラの同時投与群は各

臓器ともに，各単独投与群の濃度のほぼ中間を示してい

る(Fig.1)， 

総水銀 総水銀の蓄積パターンは，メチル水銀のそれ

と同じであり， メチノレ水銀の無機化の度合いも，チオラ

の単独あるいはセレンとの同時投与群の腎臓を除いてほ

ぼ等しい.チオラ単独あるいは同時投与群の腎臓では，

セレン投与群に比べ，無機化が50日目で 2~3 倍高くな

っている(Fig.2)， 

セレン セレンの濃度は各臓器とも，セレン経口投与

群が最も高く，それに続きセレン皮下投与，セレンとチ

オラ同時投与群で，チオラ単独投与群は controlとほ

ぼ同濃度であった.セレン単独あるいはチオラとの同時

投与群では投与終了後もなお，脳，脊髄，腎臓の濃度が

50日目まで増加したが，肝臓ではセレンの投与終了とと

もに，減少した(Fig.3)， 

考 察

チオラとセレンによる治療としての効果は，指標とし

て選んだ神経症状の改善においては， B群のセレン皮下

投与，チオラ単独投与の)1国で続いてセレン経口投与とセ

B:O一一一0A:X一一一×



351 

Kidney 

1978 

Liver 

年報 29-1，

(ppm) 

200 

京衛研

Spina1 Cord 

東

Brain 
(ppm) 

100 

50 

小
田
叶
同
け
F
o
h

50 day 30 10 50 30 

o 
day 10 50 30 10 50 30 

0 
10 

E:e・・・・・・@

Change in Total Hg Level of each Organ 

D:e一一一@C:O・・…・0B:O一一一O

Fig. 2. 

A:X一一一×

Kidney Liver 

、。地

内
砂

(ppm) 

20 

10 

Spina1 Cord 

，..0 

_...0".. 

Bどaln

o
 p

 

(ppm) 

5 
ω 
u) 

50 day 30 10 50 30 

o 
day 10 50 30 10 50 30 

0 
10 

E:e・・・・・・@

Change in Se Level of each Organ 

D:畿一一一@C:O・・…・0

Fig.3. 

B: 0-一一0A:X一一一×



352 Ann. Rep. Tokyo Metr. Res. Lab~ P.H.， 29-1， 1978 

銀濃度を controlと比べると，キレート剤として選ん

だチオラは排湘能力が非常にすぐれ，逆にセレンは脳中

へ水銀を動員していると思われる.チオラによる著しい

臓器内水銀濃度の低下は，チオラとメチル水銀結合体

が， active に transportされるととなく，腸聞での吸

収・脳への取り込みが押えられ，その結果，尿中に誘導

されるためであると報告わされている.乙のように高い

排池能力を持つチオラは，食品中から徴量の水銀を摂取

している場合!C，排池を促進させる乙とにより症状の発

現を防ぐという予防的な意味での使用には適しているで

あろう.セレンは逆に取り込みを促進するような動向を

示すが， critical organ中では水銀と結合するととによ

り，何らかの形で水銀を不活性化するために，症状が回

復したものと推測できょう.

要約

メチノレ水銀による神経症状発現直後のラットを用い，

2-mercaptopropionyl glycine (チオラ〉とセレンによ

る症状の回復の度合いと，臓器内メチル水銀，総水銀，

セレン濃度との関連を調べた.チオラはセレンより各臓.

器で水銀を排池する働きが，すぐれていたが症状の回復

の度合いはセレンより劣っていた.一方セレンは脳にお

けるメチル水銀の蓄積が controlより高く，水銀の蓄積

を促進するかのようにみえるにもかかわらず，症状を軽

減するのは，水銀がセレンとの共存lとより，毒性の低い

何らかの形に変えられるためと推測される.

〈本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「重金属

の接合汚染の生体影響に関する研究Jの一部として実施

したものである.)
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飲料水の安全性!こ関する研究〈第5報〉 水道水中の酸性物質

高橋保雄ぺ森田昌敏*，三村秀一*

Studies on the Safety of Drinking Water (V) 

Acidic Organic Compounds in Supplied Water 

YASUO TAKAHASHI*， MASATOSHI MORITA* and SHUICHI MIMURA* 

緒 員

近年，河川等の水質汚濁によって，水道水自身の有機

物による汚染は急速に増加して来ているものと考えられ

る.このことは実際に，有機物の汚染度を示す塩素要求

量，過マンガン酸カリウム消費量などのパラメーターが

上昇して来ていることから推定される.しかし，これら

のパラメーターは grosspollutionを現わしているのに

すぎないので，毒性，有害性のある有機物を微量に含ん

だ水道水の安全性の評価に対して，ほとんど役立たな

い.故に，飲料水の安全性を評価し，また，適切な水処

理を行なうためには，極微量有機物の検索を行なうこと

が極めて重要である.

水中の有機物は種々の物質を極微最含有しているの

で，分析するに当って，高能率の分離同定手段と適当な

濃縮手段が問題点となる. 前者の問題点に対して，最

近， packed columnガスクロマトグラフィーマススペ

クトロメーター〈以下 GC-MSと略す〉から高分解能

の capillarycolumn GC暢MSを用いて分離同定する方

法が一般化され，中性有機物1)に対して多数報告されて

来ている.しかし，水中の酸性物質汽 塩基性物質に対

しては，ほとんど報告がない.飲料水の安全性に関する

研究のーっとして，今回，水道水中の酸性物質を活性炭ー

クロロホJレム抽出法 (CCE法〉を用いて，濃縮し， GC-

MSを用いて同定を行なったので報告する.

試薬と機器

I試薬 活性炭:オノレガノ株式会社から販売されてい

る粒状40'"'-'60メッシュ使用， クロロホJレム:和光純薬特

級を蒸留して使用，エーテノレ:関東化学の水道水ブンセ

キ用，メタノーノレ:和光純薬残留農薬試験用，塩酸:和

光純薬精密分析用と特級，硫酸:和光純薬特級，炭酸カ

リウム:和光純薬特級，水:蒸留水

E皆量分析器 GC-MS島津 LKB9000を使用し，そ

の使用条件は次の通り.カラム 2% OV-1 on Gas 

chrom Q (80j100mesh) 2mx3mm仇カラム温度:80 

→2000 (50 jmin)，セパレーター温度:2600， サンプノレ

温度:2250，イオン源温度:2900，検出器:TIC，キャ

リャーガス:He (31mljmin)，イオン化電圧:70eV， 

1次スリット:O.lmm， .2次スリット:O.lmm 

実験方法

活性炭 500gを直径 8cm，高さ 20.5cmのカラムに

充填する.乙の活性炭カラムに水道水を約 5ljhourの速

度で約 3000lを通す.カラムより活性炭を取り出し，

乾燥器に入れ，約24時間， 50"-'600で乾燥させる.ζ の

Blank 

Fig. 1. Gas Chromatograms of Activated 

Carbon (BLANK) and BLANK + 
Supplied Water (SAMPLE) 

*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， Shinjtiku・ku，Tokyo， 160 Japan 
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乾燥済の活性炭をソックスレー抽出器に入れ，500mlの

クロロホノレムを用いて， 24時間抽出を行なう.このクロ

ロホJレムを10%炭酸カリウム溶液 20mlで 1分間振とう

の抽出を 2回行なう.この炭酸カリウム溶液 40ml~L徐

々に塩酸精密分析用 40mlを加え，エーテル 20mlで 2

回抽出を行なう.乙のエーテノレ 40mlにメタノーJレを加

えて， KD濃縮器を用いて，メタノーノレに転法させる.乙

の転溶液を約 5mlまで濃縮させ， 塩化水素ガスを吹き

込み，酸性物質のメチノレ化を行なう. 乙のメタノーノレ溶

液を窒素ガス吹きかけで，1ml~乙濃縮し， 40%炭酸カリ

ウム裕液2mlを加えて中和する.乙の中和溶液にエーテ

j レ1mlを加えて抽出し， これをサンプルとし，エーテノレ

を GC駒MSに注入する.

peak NO.8 C凡COOC8H'7
100 74 

n 

50 

ただし，活性炭から由来する酸性物質と水道水から由

来する酸性物質を区別するために，活性炭をソックスレ

ー抽出以降，サンプノレと同様の操作を行ない， 乙れをプ

ランクとしfこ.

告書 果

Fig. 1より明らかなように，ブランク，すなわち，

活性炭由来のピークは確認されない.したがって，サン

プノレの38個のピークは水道水中のメチノレ化した酸性物質

と認められる. 38個のピークの内，フラグメントパター

ンより推定できたものは， Fig. 2に表示しである No.

8のベラルゴン酸メチル， No.16のカプリン酸メチル，

No.20のミリスチン酸メチル， No.13のナフチJレ酸メ

チノレ， No.29のテレフタル酸ジメチノレで、ある.ただし，
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~o. 1， 2， 4， 6， 7， 15， 17は枝分れ脂肪酸のメチノレヱ

ステJレであると推定できる.残りのピークの大部分は分

離不十分なために，帰属できなかった.

考察

水道水中の酸性物質の内，フラグメントパターンより

推定できたペラノレゴン酸メチノレ，カプリン酸メチル，

リスチン酸メチノレの元の高級飽和脂肪酸，また，枝分れ

の脂肪酸メチルエステノレの元の脂肪酸は天然， すなわ

ち，動物や植物の代謝物に由来するものであろう.半谷

等2)はこれら高級飽和脂肪酸を，東京都の上水道源であ

った多摩川の水から検出されたと報告している.他の水

道原水にも高級飽和脂肪酸は含まれていると考えられる

から，この微量脂肪酸は浄水過程で除去しきれないと考

えられる.

テレフタJレ酸ジメチノレの元の芳香族カノレボン酸(テレ

フタノレ酸〉は，テトロン，可塑剤の原料として年間約56

万トンめも使用されている.

ナフチノレ酸メチルの元の芳香族カJレボン酸(ナフチノレ

酸〉は天然に由来するのか，工業原料に由来するのかは

っきりしない.

濃縮の手段として吸着剤を使用した時，問題になるこ

とは，吸着剤由来のブランク(有機物〉を含まないの

か，広範囲の有機物を完全に吸着するのか，有機物を完

全に脱着するのか，以上三点である.前報4)で活性炭を

用いた場合，それに由来する中性有機物は沢山あると報

告した.しかし，今回，活性炭を用いた場合，それに由

来する酸性物質は確認されなかった.残る二点について

の検討も重要である. 吸着に用いる活性炭の種類， 粒

度，流速，脱着前の乾燥処理の方法，脱着の仕方，その

時の溶媒の種類，格媒の温度等により大きく変動する.

Chriswell等5)は 100ppb濃度の脂肪酸，芳香族カノレボ

ン酸9種類の物質について活性炭カラム法での吸着率，

各種溶媒〈エーテノレ， クロロホノレム，アセトン〉を用い

ての脱着率を測定している.その吸着率は50"-'100%，

脱着率は 0"'-'10%であると報告している.未知の物質を

検索するに際しては吸着率，I脱着率は全く不明である乙

とから，本質的に極めて困難な問題が多い.今回用いた

CCE法は比較的広い範囲の物質に適用しうるものと考

えられるが，今後，新しい吸着剤材質とともに，試験法

の開発研究が必要と思われる.

(本研究は昭和52年度当研究所調査研究課題「飲料水

の安全性に関する研究Jとして実施し，その概要は日本

化学会第37春季年会1978年4月で発表した.) 
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水中の塩素化生成物に関する調査研究 ブーJL-水と塩素添加家庭排水の分析

大橋則雄ペ矢仁l 久美 子ぺ 門馬 康彦 *

j藤 沢 正 吉 ペ 友 成 正 臣3ド，森田昌敏料

Studies on Formation of Organochlorine Compounds through Chlorination in Water 

Analysis of Swimming Pool Water and Chlorinated Domestic Wastewater 

NORIO OHASHI*， KUMIKO Y AGUCHI*， Y ASUHIKO MONMA穴

MASAYOSHI FUJISAWA*， MASAOMI TOMONARI* and MASATOSHI MORITA料

緒 言

塩素殺菌は浄水過程では欠くことのできない方法であ

る.反面，事故によって流出した化学物質と反応して異

臭，着色の原因物質を生成するわ. Jolleyはわ下水の 2次

処理水への塩素の添加で魚のふ化に悪影響を及ぼす物質

を同定している.また，塩素処理は塩素化合物を生成す

るだけでなく，水中の臭素イオンを酸化し臭素化合物を

生成することが確認されている 3，4).臭素化合物は相当

する塩素化合物より刺激性，毒性ともに大きい5)ζ とが

知られ，塩素化生成物の調査は意味をもっていると思わ

れる.乙れまでのところ塩素化生成物の報告は下水への

過剰な量の塩業添加によるものであるの.筆者らは，塩素

処理による水質の変化を調査する目的でいくつかの実験

を行なった.プーノレ水は低濃度(遊離残留塩素で0.4ppm

以上〉の塩素殺菌を持続して行なっており，塩素化生成

物の確認には良い材料と考えられ，溶媒抽出法lとより分

析を行なった.また，家庭排水を主として処理している

下水処理場の流入水に塩素を添加したものを活性炭吸着

法で濃縮しジクロ Jレメタンでソックスレー抽出を行な

い， GC-MSで検索を行なったので結果を報告する.

実験

試薬 ジクロルメタン:和光純薬特級を 1回蒸留して

使用，炭酸カリウム:和光純薬特級，塩酸:和光純薬精

密分析用，無水硫酸ナトリウム:和光純薬残留農薬試験

用，エーテル:関東化学水道水分析用，ヘキサン・アセ

トン・メタノ-}レ:Mallinckrodt社 nanograde，フロ

リジJレ:Floridin 社60-100メッシュを 41時間加熱後ジ

リカゲノレデシケーターで放冷後使用，次亜塩素酸ナトリ

ウム溶液:和光純薬，活性炭:オ jレガノ株式会社40-60

メッシュ

装置 i)ガスクロマトグラフ (GC):島津製作所製

GC・5A型 (ECD，63Ni)， ii)ガスクロマトグラフー質量

分析計:島津 LKB9000型 (GC-MS)

ブール水の分析 都内のある室内温水プーノレ水 40lを

検水とした.検水 IIにつきジクロ Jレメタン 50mlの割

合で抽出し，II にまで Kuderna -D anish濃縮器で濃縮

した.(以下濃縮はこの濃縮器によって行なった.)次に，

10%炭酸カリウム溶液， 1%塩酸水溶液の各々 100ml

で順次洗い，無水硫酸ナトリウムで脱水後 500μJにま

で濃縮した.10mlの n-ヘキサンに 2回転溶した後再

び 500μJに濃縮し，フロリジjレカラム〈直径 1cm，高

さ30cm， 上端部分 1cmは無水硫酸ナトリウム〉にか

け分間を行なった.溶出液は，フラクション 1から 3が

n-ヘキサン， フラクジョン 4・5は 5%エーテノレ・ヘ

キサン，フラクション 6・7は 20%エ{テノレ・ヘキサ

ン，フラクション 8はアセトンの各々 50mlずっとし

た.溶出液のそれぞれを 500μJに濃縮し， GC-MSで

測定した.測定条件は次のとおりである.

カラム:3必 OV・225Chromosorb WAW  DMCS 

2m，カラム混度:100-2200毎分50昇温，キャリャーガ

スと流量:ヘリウム毎分 30ml，イオン化電圧:70eV， 

インジェクション温度:2100，セパレーター温度:2400， 

*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 Japan 

**東京都立衛生研究所環境保健部水質研究科 160 東京都新荷区百人町3-24-1
料 TokyoMetropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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イオン化温度:2700
，マスの測定は m/e60から m/e300

まで 6秒毎とした.

流入下水への塩素添加実験 家庭排水を主として処理

している下水処理場の流入水 10lを検水とした.それに

残留塩素濃度が 40ppmとなるように次亜塩素酸ナトリ

ウム溶液を添加し24時間放置した. pHは HClで調整

して中性付近 (6.8)とした.その後チオ硫酸ナトリウム

で塩素を消費させ，活性炭 14gを直佳 2cmのカラム管

につめたものに通水した.流入下水も|司様に通水し対照

とした. r段着終了後シリカゲルデシケーター中で活性炭

がさらさらになるまで乾燥させた.それをジクロルメタ

NO.2 

Fig. 1. Gas Chromatograms of Swimming 

Pool Water 

ン 400mlでソックスレー抽出を72時間行なった. 抽出

液をO.1規定の水酸化ナトリウム水溶液， 0.1規定の塩酸

水溶液のそれぞれ 50mlで 2団洗った後 1mlに濃縮し

た.プール水と同様に， n-ヘキサンに転格後フロリジノレ

カラム〈直径 1cm，高さ 25cm)にかけ分画を行なっ

た.溶出放は， n-ヘキサン， 596エーテノレ・ヘキサン，

20%エーテlレ・ヘキサン， エーテノレ， メタノーノレのJI聞に

各々 100mlずつ諮出させた. それぞれを 1mlに濃縮

し， GC-MSで測定した. また塩素を 400ppm添加し

た流入下水の分析も行なった.プーノレ水と同様にジクロ

ノレメタン抽出し， フラクションは n-ヘキサン， 20%エ

ーテノレ・ヘキサン， アセトン， メタノーノレの各々 100ml

関川附
w

弘
川
河
川

w
10 20 

NO.5 

30 

Fig. 2. Gas Chromatograms of Chlorine-contacted 

Domestic Wastewater 



東京衛研年報 29-1.1978 359 

Table 1. List of Substances identified or supposed 

No. Substance 

Dichloro benzene 

2 Dimethyldihydroindene 

3.4.5 Naphthalene 

6 Diphenyl 

7 Styrene 

8 Benzaldehyde 

9 Acetophenone 

10 Isopropenyl benzene 

11 Cl compound 

12 Benzophenone 

Numbers correspond to peaks in Fig. 1. 

で)1国次溶出し 1ml~と濃縮後 GC-MS で測定した.測定

条件は次のとおりである.

カラム:296 OV-1 Chromosorb WAW  DMCS 80/ 

100 2m，カラム温度:70-2300
毎分5。昇温，キャリャ

ーガスと流量:ヘリウム毎分30ml，イオン化電圧 70eV，

インジェクジョン温度:2300，セパレーター温度:2700， 

イオン化温度:3100 

クロ口*)しム類の分析7) プーノレ水と塩素添加前後の

流入下水の 10μJ を ECD 検出器を有す GC~L甚接注入

した.測定条件は次のとおりである.

カラム:Tenax GC 60/80 2m， カラム温度:1400， 

インジェクジョン温度:1600，検出器温度:2500，キャ

リャーガスと流量:窒素 毎分 50ml

結果と考察

プー)(..水の分析 フラクジョン 1から 8のガスクロマ

トグラムと得られたマススペクトルから推定された物質

を Fig.1， Table 1 ~乙示す. 13， 14， 15のピークは

ブランクに由来する.主なピークは，ジクロノレベンゼ

ン，インドール系物質，フタル酸エステJレ類であった.

ジクロノレベンゼンベ フタル酸エステJレ類のは，森田に

よりその汚染状況が明らかにされているように，原水由

来と思われる.インドールは悪臭物質の 1つであり，遊

泳者からの汚染によると思われ，プールの衛生管理の見

地から興味深い.

Fig. 1 ~ζ示した*印は， マススベクトル中に塩素ま

たは臭素を含むイオンに特有の同位体パターンが観察さ

れた部位であるが， ジクロノレベンゼンを除いて同定はで

きなかった.三多摩地区のプーJレ水中のクロロホノレム類

を分析したととろ， CHC13， CHBrC12， CHBr2Clが観

察された. ζ の地区の原水からはζれらの物質は検出さ

れず，塩素殺菌による生成が確認された.

No. 

13 

14 

15 

16 

17 

18 

19 

20 

21 

22 

Substance 

blank 

blank 

blank 

Cl compound 

molecular weight 138 

Indol 

Cl + Br compound 
Cl compound 

Dimethyl phthalate十Brcompound 

Diethyl phthalate 

CH田町

HCl3 

Fig. 3. Analysis of Haloforms in Domestic 

Wastewater 

Top : Before Chlorination 

Bottom : After 40mg/L Chlorine Dose 

流入下水への塩素添加 塩素を 40ppm添加した場合

のガスクロマトグラムと同定または推定された物質を
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Table 2. List of Substances identified or supposed 

No. Substance 

Toluene 

2 Tetrachloroethylene 

3 Chlorobenzene 

4 Bromoform 

5 Decane十 Dichlorobenzene 

6 Undecene 

7 Undecane 

8 Trichlorobenzene (blank) 

9 Dodecene 

10 Dodecane 

11 Tridecane 

12 Tetradecane 

13 Pentadecane 

14 Hexadecane 

15 C6HcC 

16 C6HcCll 

17 Heptadecane 

18 2-Pheny ldodecane 

19 Octadecane 

20 C6HcC13 

21 C6H5ーC13

22 C6HcCz 

23 C6H5-C3 

24 C6HcC3 

25 C6HcC4 

26 C6HcC4 

27 C6H5-C4 

28 C6HcC5 

29 C6H5-C5 

30 C6H5-C5 

31 C6H5-C5 

32 Naphthalene 

33 C6H5-Cr 

34 C6H5-Cr 

Numbers correspond to peaks in Fig. 1. 

Fig. 2 f乙示す. フラクション 1のアノレキノレベンゼン

類， フラクション 4の高級アノレコール類は洗剤によるも

のと思われ10九家庭排水の性質をあらわしている.カラ

ム温度が1500以上になるとパックグラウンドが高くな

り，マススペクトノレの解説がi濁難であった.塩素や臭素

特有の同位体パターンが観察されたが，テトラクロノレエ

チレン，ブロモホノレム， ジクロノレベンゼンは流入下水中

に存在していたもので塩素化によって生成したものでは

ない.塩素化により生成したと忠われる物質の同定は，

No. Substance 

35 C6H5-Cr 

36 n-paraffin 

37 Cresol 

38 molecular weight 138 

39 molecular weight 136 

40 molecular weight 151(Cl compound) 

41 Br compound 

42 Benzaldehyde 

43 C6HcCHz-

44 Cl compound 

45 Cl compound 

46 Lauryl alcohol 

47 Diethyl phthalate 

48 Tridecyl alcohol 

49 Tetradecyl alcohol 

50 Pentadecyl alcohol 

51 Cetyl alcohol 

52 Dibutyl phthalate 

53 Heptadecyl alcohol 

54 Stearyl alcohol 

55 Dichloro benzene 

56 molecular weight 138 

57 Cl compound 

58 Methyl caprate 

59 Cl compound 

60 Methyl undecanoate 

61 Dimethyl phthalate 

62 Methyl laurate 

63 Diethyl phthalate 

64 h在ethyltridecanoate 

65 Methyl pentadecanoate 

66 Methyl palmitate 

67 1在ethylheptadecanoate 

68 Methyl stearate 

ジクロノレクレゾーノレを除いては困難であった.

フ。ール水と同様に塩素添加前後の検水中のクロロホノレ

ム類の分析で得られたクロマトグラムを Fig.3 ~乙示

す.塩素添加後 CHC13，CHBrClzの生成が確認された.

塩素を 400ppm添加した実験では， ピークの消失が

多かった.新しいピークもいくつか出現したが分離が良

好でなくクロノレトノレエンの生成が確認されただけであっ

た.

20mの OV-101のキャピラリーカラムを用いて分析
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した場合，ガスクロマトグラムは通常使用しているガラ 文
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献

スカラムの場合より分離は向上している.マススペクト

ノレも 1500までのカラム温度では，パックグラウンドも低

く，今後ζの穏のカラムの利用が有効と思われる.

活性炭自身から，モノ， ジ， トリのクロノレベンゼンと

ブロモベンゼンが確認され，第 lフラクションから高橋

の報告11)のように脂肪族炭化水素が観察された.

まとめ

クロロホノレム類は，プーノレ水の塩素殺菌でも容易に生

成するととが確認された.ζれらの物質の前駆体として

水中の着色物質が以前から知られているが，最近，沢村

らは12)フェノーJレ類への塩素添加によるクロロホJレムの

生成を確認している. Sieversらは13) 2次処理した家庭

排水をオゾン処理してもクロロホノレム，テトラクロ jレエ

チレンは分解されない乙とを指摘している.水質汚濁の

進行に伴ない，これらの物質は水処理において今後も問

題を残すものと思われる.

選択的で感度の良いクロロホルム類を除いて生成を確

認した塩素化生成物はジクロノレクレゾールだけである.

塩素や臭素特有の同位体パターンをもっマススペクトノレ

がいくつか観察されるが，分離が不完全でパックグラウ

ンドが高く解読の妨げとなりほとんどが未同定である.

キャピラリーカラムを用いた場合ガスクロマトグラムの

分離はかなり向上した.今後乙の種のカラムの利用が有

効と思われる.

〈本研究の一部は日本公衆衛生学会第 35回1976年10

月，第36回1977年10月で発表した.) 
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水中におげる DDVPの残留と分解に関する研究

押田裕子大栃本 博ペ菊地洋子犬笹野英雄料

中村 "51*，池島伸至ぺ友成正臣*

Residual Quantity and Degradation of DDVP in Water 

HIROKO OSHIDA六日IROSHITOCHIMOTO*， YOKO KIKUCHI*， 

HIDEO SASANO**， HIROSHI NAKAMURA六NOBUYUKIIKEJIMA * 

and MASAOMI TOMONARI* 

緒 日

近年，水の需要の増大に対処するために水源の開発が

進めちれているが，とれに伴なって水源地附近の農作物

に使用されている農薬による水質汚染が心配される.最

近，東京都のある町が山間部の渓流に新たな取水口の設

置を計画したが，その上流約 2km附近にワサビ回が存

在し，比較的頗繁に有機リン系農薬 DDVP(0， O-Di-

methyl 2， 2・dichlorovinylphosphate)を散布している

ととが判明した. DDVPは揮散性が高く，また加水分

解や酸化作用などによって速かに分解されるため，通常

の使用法では環境汚染の危険性はないといわれている

が，著者ちは安心して飲める飲料水を確保するために，

実験的にワサビ田に DDVP乳剤を散布し，取水予定地

点における DDVP残留最の測定を行なった.さらにこ

の水を浄水場に取り入れた場合を想定し，浄水場におけ

る浄化処理による DDVPの分解，除去についても検討

を行ない，若干の知見を得たので報告する.

定量方法試料 5lを2分し，それぞれについてチャ

ート 1に示した方法に従って抽出し，抽出波を合せて濃

縮したのち，下記に示す GCの条件で DDVPの定量を

行なった.本法によって各濃度段階の DDVP溶、被を用

いて作成した検量線を Fig.1 Iζ示す.0-2.0p.g/mlの

範閣で良好な直線性が得られた.

GC 測定条件 2% PEG 20M (クロモソJレブW80-

100メッシュ)，ガラスカラム:3mm x 200mm，温度:

実験方法

試薬残留農薬試験用 DDVP標準品〈和光純薬)，武

田 DDVP乳剤(武田薬品)， 残留農薬試験用ベンゼン

〈和光純薬)， その他の試薬はすべて試薬特級品を用い

fこ.

80 

! 60 
斗コ

A 
QD 
.パ
ω 
出

品
ω 
ω 
p-i 

40 

20 / 
/ 

/ 

装置 ガスクロマトグラフ〈島津製作所製 GC・5A型

FPD付)，流速計(東邦電探製 CM-IB型電気流速計)，

0.5 ユ.0 工.5 2.0 

エアポンプ (NIPPONJISEI SANGYO NS-I型， concen七ra七ionof DDVP (ppm) 

2.9W) Fig. 1. Calibration Curve for DDVP 

*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 Japan 

**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ー 1
料ミTokyoMetropolitan Research Laboratory of Public Health 
24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku-ku， Tokyo， 160 Japan 
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sample 5l 

l-…10Oml 

be」enelayer a叫q l」
|ト一b…1∞ 

a叫qi a句ye町r be凶加e白印nzロzJムnela 拘問r 

concentration 5ml 

G. C. 

Chart 1. Analytical Scheme of DDVP in Water 

363 

試料注入部 2750，カラム恒温槽 1400，検出器 (FPD)

2750，ガス流量:水素 60ml/min，空気 60ml/min，キ

ャリヤーガス:窒素 60ml/min，試料注入量 2-5μJ

結果と考察

1. 渓流中における DDVPの残留量採水地点より

約 2km上流のワサビ田 (4x50m)に 50%DDVP乳

剤を散布し，渓流の流速から予測される薬剤到達時間

〈約 1時間〉を算出し，その20分前から 5分間関で採水

を行なった.ζれらの試料 5lずつについて前記抽出法

に従い現場で DDVP抽出を行ない，抽出液を実験室に

持ち帰り， KD濃縮器で 5mlIζ濃縮し， GC用試験溶

液とした.実験は同じワサビ回を使い，隔月で 2回行な

100 

8642000001 f 1 1 E t 
M+ 

mle 185 mle 220 

40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 240 

Fig. 2. GC-MS Spectrum of DDVP 
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Fig. 3. The Amount of Residual DDVP in the Stream 
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pH 7.5 pH 7.5 
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Fig. 4. Degradation of DDVP in Water with and without Aeration 
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用が可能になると思われる.そこで，浄水場での処理操

作に準じて次の実験を行なった.

2. 1 曝気による揮散 DDVP乳剤を河川水で希釈

し， DDVP濃度がそれぞれ 1，10， 100mg/l になるよ

うな溶液を調製する. ζれらの液 2lずつを 3lのビー

カーにとり，それぞれにボールフィ Jレター付エアポンプ

で連続7日間曝気を行ない，その間24時間ごとに DDVP

の濃度を測定し，その経時変化を観察した.また，上記

の DDVP溶液について曝気を行なわず静置し，これに

ついても24時間ごとに DDVPの濃度を測定し対照とし

た.その結果を Fig.4 ~C示す.いずれの濃度も同じよ

うな減少傾向で， 7日間の平均減少率は曝気したものが

1696，対照は 6%であり， 7日間の曝気を続けてもなお

85%の DDVPが残留していた.実験室における曝気，

DDVP 

った. DDVP乳剤散布量は DDVP量に換算して 1回

目は 565g，2回目は 141gである. なお抽出波につい

て GC-MSを測定したととろ Fig.2に示すスペクトノレ

が得られ DDVPであることを確認した.Fig. 3は DD

VP乳剤散布後の採水地点、における DDVPの検出濃度

である. DDVPは揮散し易く， 分解され易いといわれ

ているが，今回行なった 2回の実験結果では平均24労の

DDVPが採水地点から検出された. 乙の結果から DD

VPを含有する源水を取水するおそれのあることが考え

られる.

2. 分解に関する検討一般に浄水場では曝気，砂ろ

過， 塩素消毒などの処理を行なうが， DDVPを含んだ

源水を取り入れたとしても， ζれらの浄化処理操作によ

り DDVPが分解，除去されるならば，欽料水として使

世一o一ー
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水溶液を砂ろ過した場合の分解効果について検討した.

直径 5cm，長さ 70cmのガラスカラムの一方に1210 20 

分オートクレープで処理した砂，他の一方に未処理の砂

を1.5kgずつ充填し， それぞれに 2.5mg/lの DDVP

溶液 200mlを毎時 100mlの流速で流し，その流出液を

50mlずつ分取した. との流出液に DDVPが検出され

なくなるまで蒸留水を用いて流出を行ない， DDVPの

全流出量を測定した.その結果を Fig.7に示す.未処

理の砂の場合は DDVPの流出が全くみられなかったの

に対し，加熱処理した砂ではほぼ 100%の DDVPが流

出した.との砂による分解は，土壌中の細菌，微生物に

よると思われるが，砂lζ吸着されている乙とも考えられ

るので， DDVPの流出のみられなかったカラム中の砂

を取り出し，とれについてベンゼン抽出を行なったが

DDVPは検出されず， 砂中には残存していないととが

確認された.乙のようなことから著者らは， 砂のもつ

DDVPの分解能は大部分が細菌， 微生物によるもので

あると推定している.その他の要因についても今後検討

する予定である.

結論

DDVPは揮散し易く， 比較的分解も速いといわれて

いるが，今回実際にワサビ田に DDVP乳剤を散布し，

2km下流における渓流中の DDVP量を測定したとと

ろ，散布最の約24%が残存しているととがわかった.そ

あるいは静水状態による DDVPの揮散または分解が，

予想に反して効果が認められなかった.

2.2 塩素処理による分解 前項と同様に調製した D剛

DVP溶液に，残留埠素濃度が 2mg/lになるように次亜

塩素酸ナトリウムを添加し，密封ガラスピンに入れ 20。

で7日間静農し， ζれらについても24時間ごとに DDVP

濃度と残留塩素濃度を測定し，その経時変化を観察し

た. その結果を Fig.5 ~と示す. DDVPの減少率は 1

mg/lで33%，10mg/lで47%，100mg/lで79%であっ

た.乙の結果から一般に浄水場で行なわれている塩素処

理でも， DDVPの分解にある程度有効であると考えら

れる.

2.3 砂による分解 Getzinら1)は，土壌によって農

薬が分解される ζ とを報告している.そこで著者らは，

浄水場における砂ろ過によっても DDVPが分解するの

ではないかと考え，次の実験を行なった.湿潤した浄水

場のろ過池の砂 200gずつをビーカーにとり，それぞれ

DDVPを 50，500， 5，000μg添加し， 200
で静置したの

ち一定時間ごとに DDVP量を測定した.その結果を

Fig. 6に示す. DDVPの添加量によって時間的な差は

あるが， いずれの場合も分解され， 50μgは2時間後，

500，ugは8時間後，5，000，ugでも 18時間後にはほとんど

検出されなくなった.さらに Getzinらは，土壌を熱処

理する乙とによって農薬の分解能が消失するととも報告

している.このととから著者らはろ過油の砂をオートク

レーブによって 1200 20分間加熱処理し，との砂を用いて

上記の実験を行なったと乙ろ，いずれの濃度においても

DDVP は分解されないことが認められた.次~C::，DDVP 
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己で，乙のような DDVPを含有した源水を浄水場に取

り入れた場合を想定し，浄水処理による DDVPの分解

について実験を行なった.静置および曝気による揮散は

6-16%と少なく，有効塩素による分解も塩素濃度を一

定以上に維持すれば，ある程度は有効であるが完全では

ない.最も効果があったのは細蘭，微生物を含んだ浄水

場のろ過池の砂による処理で，ほとんどの DDVPが分

解された.との ζ とから，たとえ DDVPの残関してい

る水を取り入れても，浄水場における処理でほぼ 100%

の DDVPが除去されると思われるが， DDVPを含ん

だ源水を取り入れない対策をたてる乙とが最良の方法で

あろう.

謝辞 本研究に御協力いただいた奥多車町水道課，衛

生局水道課の方々に深謝いたします.
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三三次処理水!こ関する衛生学的研毘〈第 1報〉

中村 弘ベ斉藤庄次*1， 高 橋 正 博 ベ 松 本 淳 彦*1

根津尚光*Z，Z 村秀一*1

Hygienic Studies on Tertiary Treatment Waters (1) 

HIROSHI NAKAMURA*l， SHOJI SAITO*1， MASAHIRO TAKAHASHI*l， 

A TSUHIKO MA  TSUMOTO*l， NAOMITSU NEZU判 andSHUICHI MIMURA料

緒 雷

都市への人口集中化，工業の発展などに伴い，水需要

はますます増大し，特に，大都市圏での水不足が深刻化

することは必至である.ζのため，水資源の確保とその

開発が進められる一方，手近かな水資源として都市下水

あるいは工場排水の三次処理水の再利用が行なわれつつ

あるト4) 国土庁では昭和 60年を目標に大都市のビJレ街

などに下水再処理水を用いた「中水道Jを設置し，その

使用を義務づける方針を固めているめe また一方，下排

水の処理をより高度化することによって，環境汚染の進

行を防止し， 汚濁河川1，海，湖等の回復が計られてい

る6，7).

筆者らは， ζれら下排水処理の再利用にあたって，衛

生学的安全性の確認と環境汚染源、としての水質の把握を

行なうため，今回は東京都内で実施されている三次処理

水の水質分析，消毒実験および微量有機物質の検索を行

なったので報告する.

実験方法

1. 三次処理水の水質分析 Table 1および Table 

2に示す東京都内 4施設のニ次処理水，三次処理水等に

ついて主として衛生学的見地より水質分析を行なった.

分析方法は主として上水試験方法8)によった.

2. 塩素による消毒実験 1) 細菌類二次処理水お

よび三次処理水中の一般細菌，大腸菌群，腸球菌に，共

存するアンモニア性窒素と関連させて塩素水 (500mg/l)

定法により行なった.2) ポリオウイルス 三次処理水

(Table 2のD-2)600mlにポリオウイルス l型 (Sabin，

LSC， 2ab)株の感染価 107TCID5o/mlのもの 0.1ml

を加え， ζれに塩素水 (500mg/りを段階的に加え，遊

離残留塩素濃震としてO.3， O. 5， O. 7， O. 9および1.7mg/l 

とし，直後(1分以内)， 15分， 30分， 60分および120分

後にそれぞれ 1NNazSzOaを加えて残留塩素を除去し

た.培養は HeLa，Vero韓518，CMK細胞を用いて行な

った.各検体ごとに Pc，SMを型のごとく添加し， そ

の 0.2mlずつを 2本の細胞培養試験管に接種し， 60分

間吸着させたのち， PBS (十〉で洗浄し，検体材料を除

去後，培地 1mlを加えて370，7臼間 CPE(細胞変性

効果〉を観察した.

3. 微量有機物質の検索 1) 揮発性有機物質 Fig. 

11乙示すセットを組み，二次処理水，三次処理水くそれ

ぞれの水質の概略を Table5に示す〉を各々 10lと

り，予め不純物を除去した窒素ガスを通じながら検水を

40"'-'50
0
に加温，含まれる揮発性有機物質を追いだし，乙

れを-700以下に冷却したGC用トラップに捕集した.乙

のトラップをガスクロマトグラフー質量分析計(以下，

GC-MS)のキャリアーガス流路に接続し， 加温気化し

た物質をカラム内に導入し，得られたピークそれぞれに

ついてマススペクトルを測定した.2) 中，高沸点有機

物質二次処理水および三次処理水 (Table1の A-1，

A-2， B-1， B-2)各々 3lを凍結乾燥し，得られた残留

を Table3 K示すように段階的に加え， 30分間接触さ 物を約 200mlの精製エチJレエーテルで抽出し， この抽

せたのち， 1NNa2S20aを加えて残留塩素を除去した. 出液をKD濃縮装置で約 1mlに濃縮した.さらに，1ml 

培養は上水試験方法めにより， 残留塩素の測定は竜流滴 リアクチノレパイアル瓶内で 30μnζ濃縮し，乙の 10μJを

*1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
*2同微生物部

* Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

24-1， Hyakunincho 3 chome， Shinjuku・ku，Tokyo， 160 J apan 
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Table 1. Characteristics of Secondary and Tertiary Treatment Waters (1) 

A-1 A-2 A-3 B-1 B-2 

Date Dec. 1， 1976 May 18， 1977 

Turbidity (mg/l) 3 3 。 。
Color (mg/l) 28 25 12 15 10 

Odor (十〉 (十) 〈十) (十〉 (十〉

pH 6.9 6.8 7.0 6.8 6.0 

NHs-N (mg/l) 2.5 6.3 2.8 4.58 2.26 

N02-N (mg/l) 0.75 0.49 0.09 0.97 0.01 

NOs-N (mg/l) 10.0 12.0 2. 1 25.0 8.0 

Albminoid司 N (mg/l) 0.73 1. 01 0.45 

Cl-(mg/l) 63.9 76.5 68.1 66.0 64.0 

KMnOcconsumed (mg/l) 9.4 10.0 5.9 17.0 12.0 

BOD (mg/の 6.0 1.8 1.8 

Alkalinity (mg/l) 38 50 42 34 8 

Hardness (mg/l) 112 116 98 126 136 

MBAS (mg/l) 0.10 O. 13 0.05 0.08 0.06 

P04s-(mg/l) 3.6 4. 1 3.8 4.02 0.04 

Si02 (mg/l) 21. 6 22.4 21. 3 21. 8 20.6 

SOl-(mg/l) 58.5 68.5 64.5 56.7 85.6 

Phenols (mg/l) 0.005 0.02 0.004 0.000 0.'000 

CN (mg/l) 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 

Fe (mg/l) 0.11 0.08 0.04 0.09 0.08 

Mn (mg/l) 0.01 0.01 0.01 0.03 0.06 

Zn (mgμ〉 0.28 0.26 0.26 0.00 0.00 

Cu (mg/l) 0.03 0.03 0.02 0.00 0.00 

Cd (mg/l) 0.00 0.00 0.00 0.000 0.000 

Pb (mg/l) 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 

Ni (mg/l) 0.06 0.06 0.05 0.01 0.01 

Hg (mg/l) 0.000 0.000 0.000 0.000 0.0∞ 
As (mg/l) 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 

Total Residue (mg/l) 347 339 333 379 388 

Ignite Residue (mg/l) 276 271 277 259 261 

Total Colonies (No./ml) 1. 2 X 104 4.3xl02 2.7 X 102 3. 6x 104 4. Ox 102 

Coli四 Group(No./100ml) 7. 9x 104 3. 3x 10 7. 9x 10 1. 3 X 106 2. 4x 10s 

Enterococcus (NQ./100ml) 1，700 。 5 79 23 

A-1 : Raw water of K-industrial water works {Activated sludge treatment effluent of municipal waste 

water) 

A-2 : K-industrial water (Sand filtration treatment and chlorination effluent of A-1) 

A-3 : Activated carbon treatment effluent of A-2 

B-1 : Secondary treatment effluent (Activated sludge treatment effluent of M-domestic waste water) 

B-2 : Tertiary treatment effluent (Coagulation and sand filtration treatment effluent of B-1) 
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Table 2. Characteristics of Secondary and Tertiary Treatment waters (II) 

C-1 C-2 C-3 C-4 C-5 C-6 D-1 D-2 

Date Apr. 30， 1976 Mar. 11， 1976 

Turbidity (mg/り 4 。 。 。 。 。 。
Color (mg/ l) 45 25 25 3 2 。 。 。
Odor 〈十〉 〈十〉 〈十〉 〈ー〉 (一〉 〈一〉 〈十〉 (+) 

pH 7.2 6.9 6.9 7. 1 6.7 7.0 6.5 6.6 

NH3-N (mg/l) 34.5 34.0 33.4 31.0 23.7 24.0 6.4 2.6 

N02-N (mg/l) 0.01 0.02 0.09 0.05 0.84 O. 13 1. 53 1. 05 

N03-N (mg/l) 0.0 0.6 3.5 2.0 18.0 5.0 4.0 2.0 

Cl-(mg/l) 55.6 52. 1 53.5 52. 1 50.0 51. 4 62.5 61. 8 

KMnOcconsumed (mg/l) 21. 8 11. 9 8.3 7.8 8.7 5.8 7.7 4.6 

Hardness (mg/l) 88 64 64 66 62 60 

MBAS (mg/l) 0.08 0.10 0.11 0.02 0.02 0.02 O. 13 0.07 

P043- (mg/l) 9. 12 0.79 0.38 0.23 0.20 0.20 2. 1 2.9 

Fe (mg/l) O. 10 0.05 0.05 0.05 0.05 0.00 

Total residue (mg/l) 347 309 295 295 303 291 

Total colonies (No./ml) 2. 4X 104 3. 6x 103 

Coli-group (in 50ml) (+) 〈十〉

C-1 : Raw water of K-pilot plant (Activated sludge treatment effluent of domestic waste water) 

C-2 : Coagulation treatment effluent of C-1 

C-3 : Sand filtration treatment effluent of C-2 

C-4 : Ozonization effluent of C-3 

C-5 : Activated carbon treatment effluent of C-4 

C-6 : Chlorination effluent of C-5 

D-1 : Secondary treatment eHluent (Activated sludge treatment effluent of M-municipal waste water) 

D-2 : Tertiary treatment effluent (Sand filtration treatment effluent of D-1) 

GC-MSのカラムに導入し，得られたピークそれぞれに

ついてマススペクトルを測定した.

結果と考察

1. 三次処理水の水質分析結果を Table1 および

Table 2に示す.今回分析を行なった処理水の水質は，

そのほとんどが公表されているが1ーへ その多くは一般

的水質分析項目に限られている.とれらの分析結果か

ら，三次処理水の水質的特徴をあげると 1) 色度，臭

気などがやや認められる.2) アンモニア性窒素，溶存

有機物質(過マンガン酸カリウム消費量〉濃度が比較的

高い. 3) 量的には少ないが，重金属類，陰イオン活性

剤などの除去性が悪い. 4) 一般細菌，大腸菌群，腸球

菌などが認められる.などである.

2. 塩素による消毒実験1) 細菌類実験結果を

Table 3に示す.ζれら二次処理水および、三次処理水中

にはアンモニア性窒素が含まれているため，塩素注入lと

より不連続点 (CljNH3-N比が約 8のと乙ろ〉を生ず

る. Table 3の第 I棟は塩素添加量の比較的少ない Clj

NH3-N比で0.1"-'1.0の範囲で，第E欄は不連続点前の

CljNH3-N比で 3.5"-'7.4の範圏で，第皿欄は不連続点

前後の CljNH3-N比で 5"-'12の範聞で塩素添加を行な

った.これらの実験結果から，腸球閣が塩素に対する抵

抗性が最も低く，本条件での塩素添加量ではアンモニ

ア性窒素量の 0.2，......0.3倍量〈総残留塩素として 1"-'3 

ppm)で死滅した.同様に，大腸菌群はこれより抵抗性

高くアンモニア性窒素最の 0.4.-...1.0倍量〈総残留塩素

として 4"""'7ppm)が必要であったι 一般細菌は乙の三

者の中で最も抵抗性高く，不連続点を過ぎたCl/NH3-N

比8以上の塩素添加が必要であった.アンモニアと塩素

によって生成するクロラミンは遊離塩素に比べ殺菌力が'

劣るため，高濃度のアンモニアを含む処理水を消毒する

ためには多量の塩素を必要とする.しかし，多量の塩素

添加により，水の腐蝕性の増加9) あるいは有機塩素化合

物の生成10-12)等の弊害が認められる. 現在の段階では，

一部で極力塩素注入量を抑えているが9)， ζのため，消

毒が不充分となり，細菌の復活現象13)あるいは Table1 
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Reduction of Total Colonies， Coli-form Group and Enterococcus in Secondary and 

Tertiary Treatment Waters by Chlorination 

Table 3. 

Entero-
coccus 

(No./100ml) 

Coli-form 
group 

(No./100ml) 

Total 
colonies 
(No./ml) 

Residual Chlorine 
Free Total 

(mg/l) (mg/l) 

Chlorine/ 
NH3-N 

(wt./wt.) 

Chlorine 
added 
(mg/l) 

1. 1 X 103 

5 

0 

0 

0 

3. 3X 104 

7.9x10 

3.3x10 

5 

0 

3. 5x 103 

1. 2 X 103 

9.1 X 102 

7. 9X 102 

1. 1 X 103 
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0

白円。

実験例は少ない.今回の実験では， Table 4に示したよ

うに，遊離残留塩素が 0.3mg/l以上あれば， 15分以内

にポリオウイノレス 1の不活性化が可能であるという結果

が得られた.

3. 微量有機物質の検索 。揮発性有機物質 GC-

MS による測定の結果， Fig. 2 ~ζ示すように， 二次処

理水， -次処理水とも 8つのピークが得られた.同定さ

れた物質およびそれぞれのピーク高ならびにピーク高比

の A-3~とみられるように，活性炭による再処理で細菌

数が増加する傾向が認められる.2) ポリオウイルス

下水処理場に流入する下水中にはかなりの種類のウイ Jレ

スが見出され14)，乙れらの濃度は約 10TCID5o/mlとい

われる 15) 当然，三次処理の処理過程でその一部は除去

されるが，最終的には消毒を行なわなければ，ウイノレス

を死滅させることはできない.ウイノレスの除去あるいは

不活性化に関する報告は多いが16)，三次処理水に対する
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Table 4. Inactivation of Poliovirus 1 added in Tertiary Treatment Water by Chlorination 

(pH 6.8， 230C) 

Chlorine Chlorine/NHa-N Residual Chlorine Time of contact (min.) 
added Free Total 
(mg/l) (wt./wt.) (mg/l) (mg/l) 15 30 60 120 

4.8 1.8 0.3 1.6 (:1:) (ー〉 〈一〉 (一〉 (ー〉

9.5 3.7 0.5 5.7 (+) mold (-) (一〉 (一〉 〈ー〉

20.4 7.9 0.7 10.7 (-) (一) 〈ー〉 (一〉 〈ー〉

21. 9 8.4 0.9 10.8 (-) (-) (-) (-) (-) 

25.7 9.9 1.7 11. 2 (-) (-) (-) (-) 〈一〉

Table 5. Characteristics of Sample Waters for 

the Identification of Volatile Organics 

十
A B 

Date Apr. 27， 1977 

Turbidity (mg/l) 1 

Color (mg/l) 25 

Odor (+) 

pH 7.0 

NHa-N (mg/l) 9.4 

NOa-N (mg/l) 3.0 

Cl-(mg/l) 51. 4 

KMnOcconsumed (mg/l) 16.3 

Hardness (mg/l) 62 

Total residue (mg/l) 300 

1 

20 

〈十〉

7. 1 

11. 5 

2.0 

60.5 

22.9 

64 

349 

。 10 15 

A 

2 

r' Fig. 1. Trapping?Apparatus of Volatile Organics 

1 : Activated carbon， 2 : Dryice ethanol， 

3 : Sample water， 4 : Water bath (40-500C)， 

5 : KzCOa anhydrous， 6 : Soda lime， 

7 : C-22， 60-80mesh 

5 
2 B 

20 0 5 

TIME (min.) 

15 20 
'ハ
U

Fig. 2. GC-MS Chromatograms of Volatile Organics in Secondary (A) and Tertiary (B) 

Treatment Effluents 

(Cω山 lum凶…um叩吋mn比 いn仁一:Gla…s回U山山sけ巾中3m釦m心 x3……ck巾ωいke刷山ed山dw… CS. 8山 …8剖制0-1…… 叫 : 1 ∞ C. C … s : H e 2 0 ) 
ml/min.， Detector : TIC 



主なものは pyridine，methy 1 pyridine， methyl ethyl 

pyridine などのピリジン類， ethyl miristate， ethyl 

palmitate， ethyl oleateなどの脂肪酸エステノレ類，酸化

防止剤として使われている 2，6-dibutylp-cresol (BHT) 

および dibutylphthalate， dioctyl phthalateなどのフ

タル酸エステノレ類ならびに C9，...._，C20の脂肪族炭化水素で

あった.

Ann. Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 1978 

Volatile Organics Identified Table 6. 

372 

Peak height (mm) 

M.W. A B B/A 

Peak 

No. Compound 

むすび

現在，東京都内で行なわれている三次処理は，処理費

軽減のため，比較的簡単な処理によるものが多い.乙の

ため，衛生学的安全性は不充分であり，その用途も直接

身体に触れないもの，たとえば，工業用水，水洗便所用水

などに限られている.とれら処理水の水質的特徴として

は，アンモニア性窒素および溶存有機物質が比較的多い

乙とである.したがって，塩素による消毒を困難にし，

完全な消毒を行なうためには，極度に多量の塩素を必要

とする.乙のような多量の塩素添加は，水の腐蝕性を増

大させ，有機塩素化合物の生成をも増加させる.

Reinhardtら17)は，下水の再利用に関し， ウイノレスに

よる病気の伝達，重金属の蓄積，安定有機物による慢性
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1， 1， 1-trichloroethane 
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1， 2-dichloropropane 

Tetrachloroethylene 
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8

 

を Table6 ~C::示す. ピーク 3からピーク 8まではすべ

て堪素化合物で，いずれも二次処理水中より三次処理水

中に多く， 1， 2ージクロノレプロパンの 2倍からテトラクロ

ノレエチレンの 5.1倍まで，塩素処理によると考えられる

増加が認められた.2) 中・高沸点有機物質三次処理

水 (Table1の A-2) から得られたガスグロマトグラ

ムの一例を Fig.3 ~C::示す. 二次処理水・三次処理水と

もにほとんど同じパターンを示し，同定された化合物の

14 12 13 

50 10 

TIME (min.) 

Fig. 3. GC-MS Chromatogram of Organics in Tertiary Treatment Effluent 

W … … Om叫 … m叫…pドい…:刈川l叩m仰叫……O∞似叫…0-2凶山…2μ仰肌4却机O刊C… 〉) 

(ωω仙山……lum凶いumω一mn比 n仁:… x3 ………ck州い…ked山E児剖心e吋山d w

Carrier Gas : He 30 mlν/mi如n.，Detector : TIC 

1 : C9-hydrocarbon， 2 : C9-hydrocarbon， 3 : Methyl ethyl pyridine， 4 : Aminoacetophenone， 

5 : Unlmown， 6 : Unlmown， 7 : Ethyl miristate， 8 : 2， 6-dibutyl p-cresol， 9 : Acethyl 

dimethyl pyrrole， 10 : Ethyl palmitate， 11 : Ethyl palmitate， 12 : Ethyl oleate， 13 : Ethyl 

oleate (-H2)， 14 : Dibutyl phthalate 
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毒性などの健康上の問題を指摘している.今後， ζれら

三次処理水が広く利用されるためには，誤飲，揮発性有

機物の吸入，有害物質の経皮吸収あるいは病原微生物の

感染等あらゆる面からの安全性が検討され， また同時

に，処理水に含まれる未知物質の確認その毒性および処

理法ならびに消毒法の確立などについて今後調査研究が

必要であると考える.

謝辞 本研究に当り，試水を心よく提供して下さいま

した東京都江東工業用水事務所の方々およびその他の処

理場の方々に深謝いたします.

〈本研究の概要は第36回日本公衆衛生学会総会昭和52

年10月に発表した.) 
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下水道未整備地域の水質汚濁について〈第2報〉

栃 本 博*，中村 5'/"*，押田裕子ぺ菊地洋子*

笹野英雄**，池島伸至ぺ友成正臣*

Water Pollution in the Area without Sewage W orks (II) 

HIROSHI TOCHIMOTO汽 HIROSHINAKAMURA *， HIROKO OSHIDAぺ
YOKO KIKUCHI*， HIDEO SASANO**， NOBUYUKI IKEJIMA * 

and MASAOMI TOMONARI* 

緒 言

下水道未整備地域である東京都西多摩郡日の出町およ

び秋川市を流れ，多摩川に合流する平井川は，全長16.5

km， 流域面積約 38km2，最大川幅が約 30mの小河川

である‘その流量は少なく，平常流量は最下流で約 O.5 

m3/secであり， 中流から上流にかけては， 0.2m3/sec 

以下である .ζ の河川の流域は，最近のベッドタウン化

により人口が増加しており(昭和53年 4月現在約 2.5万

人)， 河川への下排水の流入量も増えつつある. 乙の地

域住民の生活排水は，日の出町では河川放流と吸込処理

が半々であり円 秋川市ではほとんどが吸込処理であ

る.また一部の事業所などでは，浄化槽を設置し，その

排水は河川に放流されている.

著者らは，昭和50年 2月より乙の平井川の水質汚濁調

査を行ない，前報2)で昭和50年 2月より51年 l月までの

測定データについて，その汚濁状況，原因，対策などを

報告した.今回は主として昭和52年 4月から53年 3月ま

での測定データ，一部については昭和50年 2月からの全

測定データを用いて，汚濁状況の把握£その解析を試

み，中小河川の汚濁特性について検討した.

調査方法

( 1 ) 測定点および測定回数 前報の平井川の測定点

回の測定地点の関係を次に示す. ( )内は前回の測定

地点である. st. 1 (新設)， st. 2 (st. 1)， st. 3 (st. 2， 

ζれより 500m上流に移動)， st. 4 (st. 3)， st. 5 (st. 

4)， st.6 (st. 5)， st. 7 (st. 6)， st. 8 (新設)， st. 9 (新

設)， st. 10 (st. 7，本流合流点前に移動)， st. 11 (st. 

8，本流合流点前に移動)， st. 12 (st. 9) 

(2) 測定項目および測定方法 前報の測定項目に，

水温，濁度〈積分球式濁度計)，アノレカリ度 (pH4.8)， 

総鉄〈オノレトフェナントロリン法)， 亜硝酸性窒索令ー

ナフチJレアミン・スノレファニノレ酸法)，蒸発残留物を加

え，計19項目とした. 52年11月に採水したものについて

は，地質影響を調べるために，硫酸イオン〈クロム酸ノす

りウム法)， 重炭酸イオン (M-アノレカリ度より算出)，

マンガン〈過硫酸アンモニウム法)， ナトリウムイオン

およびカリウムイオン(炎光光度法)について測定を行

に，上流に 1点，下流に 2)点を加え，調査範囲を広げ 奇七ン

た.今回は昭和52年4月より53年 3月までの計12回のデ

ータを主に用いた.調査地点を図 1に示した.今回と前

ロ ti:右 m

*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

図1. 採水地点と市街化区域

* Tama Branch Laboratory， Tokyo Metropolitan Research Laboratory of Public Health 

16-25， Shibazakicho 3 chome， TachiKawa， 190 J apan 

**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 
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なった.

(3) 流量の測定および水質と流量の相関係数の算出

法測定地 点 st.5， st. 6， st. 7， st. 9について，毎月

水質調査と同時に，流速，水深を測定し，流量を算出し

た.また昭和53年 5月lどは全地点について測定を行なっ

た.なお流速測定lとは，電気流速計を用いた.

水質と流量の相関係数算出lとは，流量，大腸商群数，

一般細菌数については，対数をとりめ， 各測定項目の数

値について， 55ぢの危険率におけるトンプソンの棄却検

定を行ない，数値を棄却し，相関係数を求めた.

結果と考察

( 1 ) 各測定地点、における水質 図 2~L測定地点にお

ける年間測定結果の平均値と標準偏差を示した.また図

3に53年 5月に測定した流量を示した.との流量は毎月

の流量測定値より，ほぽ平常流量と考えてよいと思われ

る.以下各測定地点における汚濁状況について述べる.

st. 1付近は森林で川幅わずか 2-3mの沢である.

図 3~と示すように流量は少ないが，汚染椋は特になく，

本調査の非汚染対照点とした.図 2に示すように，とと

は最も測定値が低く，標準偏差も小さい.細菌学的汚染

もほとんど見られず，大腸菌群数は，10/ml以下のとと

が多く ，O/mlのζ ともある.

st. 2小さな支流と合流し，流最もやや増加する.乙

の地点までの汚染源としては，)lIに沿った二十数軒の人

家と支流の上流にある比較的大きな採石場がある.濁

度，過マンガン酸カリウム消費量，アンモニア性窒素，

亜硝酸性窒素，硝酸性窒素， MBAS (メチレンフツレー活

性物質)，硬度，導電率，蒸発残留物，鉄，大腸菌群数，

一般細菌数が急激に増加し，汚染が認められる.またと

れらの標準偏差も大きい.汚染源の一部は家庭排水によ

るものと思われるが，大部分は採石場排水によるものと

考えられる.ζ の点については後述する.

st. 3 st. 2より山合を流下し，途中所々に人家があ

るが，排水流入量はあまり多くない.図 3~ζ 示すよう

に，流量の減少がみられるが，乙れは河Jll水の一部が伏

流するためと考えられる. st. 2で認められた汚濁物質

は，洗でん，吸着などによりやや減少し，標準偏差も小

さくなり水質的に安定する.

st. 4，乙の地点、より 2km上流では，河川水のほとん

どが伏流し，流量の少ない時期には乙の途中で水無J!Iと

なる.しかし乙の地点の少し上流で湧出水がみられ，潟

水時にもやや流量がある.乙の地点は，日の出町の中心

的市街地を通過するので，多くの排水路があり，下排水

の流入量が多い.図 2のように，ほとんどの項目で急激

な増加がみられ水質が最も悪く，標準偏差も大きい.主

として家庭排水による汚染であるため， BOD， 過マン

ガン酸カリウム消費量， リン酸イオン， MBAS，塩素イ

オン，硬度，アルカリ度，大腸菌群数，一般細菌数など

の急激な増加がみちれる.

st. 5ζの地点で上流および支流の北大久野川の伏流

水が演出しているため，流量は急激に増加する.一方水

質も改善され，各測定項目の標準偏差も小きくなる.ま

た大部分が湧出水であるため，他の地点に比べて水温は

夏~L低く，冬~L高く，水温の標準偏差も小さい.

st. 6ζの地点、では伏流水の湧出と支流の合流により

流量はきちに増加している.図 2~と示されるように，多

くの項目で汚染の増加が認められる.とれは市街化区域

からの排水が流入するため，再び汚染が進行していると

とを示している.各測定項目の標準偏差も再び大きくな

っている.

st. 7 伏流水の湧出によると思われる流量の増加が認

められ，市街化区域からの排水も流入するが， st. 6と

汚染度はそれほど変わらない.

st. 8河川の傾斜がゆるやかになるため，流速が遅く

なり，また伏流するため流量が若干減少する.しかしと

の地点、では秋川市の排水も流入するので，汚染は再び増

加する.濁度， BOD， アンモニア性窒素， 亜硝酸性窒

素， リン酸イオン， MBAS，塩素イオン，鉄など主とし

て家庭排水の影響がみられる.

st. 9 平井川の最下流地点で，伏流水の湧出などによ

り，流量は増加する.流域は市街化区域となっている

が，家庭排水は主に吸込み処理のため，河川への流入は

比較的少ない.または.8から多摩川合流点まで，河川

は数回蛇行し，乙の間に堰も多く， a暴気，伏流などを繰

り返す.とのためりン酸イオン， MBAS，硬度，アルカ

リ度，大腸菌群数，一般細菌数などが浄化を受け減少し

たものと考えられる.一方濁度，硝酸性窒素，塩素イオ

ン，蒸発残留物などの増加， pHの低下がみられるが，

その原因は明確でない.

st. 10 平井川の中では最も大きな支流である. 水質

的には st.5 ~とかなり近似している.しかし上流に浄化

槽放流水，畜舎排水などの流入があるため， st. 5より

濁度，亜硝酸性窒素， リン酸イオン，塩素イオン，蒸発

残留物などがやや多く，変動幅も大きい.

st. 11 上流にこケ所の採石場があり， 汚染源となっ

ている.ζ のため濁度，硬度，アルカリ度，導電率，蒸

発残留物， pHは非常に高く，その変動幅も大きい.

st. 12 流量の非常に少ない支流であるが， 汚染源が

比較的多く，浄化槽放流水，畜舎排水の流入がある.乙

のため三支流の中では最もし尿性汚染がはげしく，濁
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図 3. 各測定地点、における平井川の流量

〈昭和53年 5月 4日測定〉

度， BOD， 過マンガン酸カリウム消費量， アンモニア

性窒素，亜硝酸性窒素， リン酸イオン， MBAS，塩素イ

オン，鉄，大腸菌群数，一般細菌数が高く，またこれら

の標準偏差もきわめて大きい.

(2) 水質と流量の相関性河川水の調査を行なうに

あたって，水質と流量との関係を把握するととは，当然

必要である.一般に汚濁発生源が一定であれば，その汚

(No./ml) 

T
T
i
t
l由

45 6 7 8 

8 12 

9 101112 
St. No. 

16Km 

濁度は，流量と逆相関を示すと考えられる. 4担H定点に

おける各測定項目と流量の相関係数を表 1に示した.ζ

れより一応の相関の認められたものに，逆相関では，硬

度，塩素イオン，導電率，アルカリ度， BODがあり，

正相関では，濁度，大腸菌群数，一般細菌数であった.

他の項目では，相関性が全く認められなかったか，ある

いはりン酸イオンのように測定点により全く逆の相関を

示すものもあった.逆相関を示したものは，流量の変動

に関係なく，その供給量がほぼ一定であるためであろ

う. st. 9でアルカリ度，濁度の相関がなくなるのは，

先に述べたように，特定の汚染源からの排水の流入によ

ると考えられる.正相関を示した濁度については，新田

により多摩川(丸子橋〉においても同様な関係を示した

ζ とが報告されているの. 大腸菌群数，一般細菌数につ

いては，流量増加による河床および、地表面からの流出，

濁質付着等も考えられるが，図 4~ζ示すように流量の多

い夏期に多く，流最の少ない冬期に少ないととから，7_k

祖も要因になっているように思われる. リン酸イオンは
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表1.

.....'............"-._測定地点
st. 5 

測定項目I~'" 

pH -0.15 

濁度 十0.69料

BOD -0.54* 

KMn04 -0.01 
cons. 

NH3-N -0.21 十0.01 -0.44 十0.09

NOz-N +0.29 十0.33 -0.49 十0.02

N03-N 十0.29 -0.29 -0.003 -0.24 

P043- +0.50* ー 0.51* -0.53* 十0.17

乱1BAS 十0.02 十0.41 +0.02 十0.06

Cl- -0.53* -0.61 ** -0.66** ー0.84***

硬度 -0.76*料 -0.90林*-0.78*料 -0.79*料

アJレカリ度 -0.47 -0.78*** -0.74***十0.02

導電率 -0.46 ー0.60料ー0.62料 一0.51*

蒸発残留物 -0.11 -0.05 ー 0.06 -0.21 

鉄十0.03 -0.10 -0.06 -0.21 

大腸菌群数 +0.55* +0.67料十0.68料十0.58料

一般細菌数十0.33 +0.43 十0.39 十0.68料
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0.1-

報年研衛

st. 9 

十0.45

十0.11

-0.19 

+0.03 

京東

-0.29 

+0.50* 

-0.55* 

+0.24 

水質と流量の相関係数

st. 7 st. 6 

-0.25 

+0.52* 

-0.04 

十0.25

汚濁の進行については，との st.4では， 50年 2月か

ら51年 1月までの平均値〈前報〉に比較し， 52年4月か

ら53年 3月までの平均値の方が， BOD，過マンガン酸カ

リウム消費量， リン酸イオン， MBAS，大腸菌群数，一

般細菌数などの増加が認められるが，他の測定点では低

下しているととろもあり，全体的には特に顕著な汚染の

進行は認められるとはいえない.

(4) ヘキサダイヤゲラム 水の主成分は陽イオンと

しては， Ca+ヘMg++，Na+， K+であり，陰イオンとし

ては， Cト， HC03-， S04ーであるが， とれらを図式化

するととにより， その水質特徴を知る ζ とができるめ.

ヘキサダイヤグラムもその技法の一つで， ζの図形の大

小lとより，溶存成分の多少を，図形の型lとより水質型を

知るととができる.図 6~と 52年11月における各測定点の

ヘキサ夕、、イヤグラムを示す.との図より各測定点の水質

をみると， st. 2で採石場排水混入の影響， st. 4では

流量減少と下排水流入の影響， st. 5では伏流水湧出に

よる溶存成分の減少が， または.11でも採石場排水の

影響がよく示されている.とれらの図形から各測定点の

水質型をみると， st. 2では CaS04型を示すが，他は

いずれも Ca(HC03)2型を示す.ζ の原因は地質的要因

によるもので，その要因については，次に述べる.

(5) 塩素イオンに対する Na+，KヘCa++，班g++，

804ーの当量比 日本の平均的河川水および平井川各測

定点の乙れらの当量比を図 7~ζ示す. Na/Clおよび K/

Cl比は，日本の平均的な河川水に近い値を示すが， Ca/ 

Cl， Mg/Cl， S04/C1比はいずれも高い値を示す.ζれ

12 

図 5. st. 6における流景と大腸菌群数

9 6 3 12 9 6 

*** : pく0.01

一般に逆相関を示すととが考えられるが， st. 5では正

相関を示している.ζれは流量の少ないときはそのほと

んどが湧出水であるが，流量の増加にともない上流のリ

ン酸イオン濃度の高い水が伏流せず，直接流入するため

と考えられる.濁度に関しでも， st. 5で最も高くなっ

ているが，同様のととがいえると思われる.玉川浄水場

原水〈多摩川表流水〉においては，過マンガン酸カリウ

ム消費最，アンモニア性窒素が逆相関を示すととが報告

されているが久 平井川においては乙れらの傾向はみら

れなかった.との原因については，図 2にみられるよう

に，断続的な汚染を受け，その変動i閣が大きい乙となど

が考えられる.

(3) 経年変化図4に st.4における50年2月から

53年 3月までの毎月の水質変化を示した.との地点は水

量が少なく，排水の影響を最も敏感に受けると ζ ろであ

るため，その変動幅は大きく，汚染の特徴がよく現われ

ている. BOD， MBAS， リン酸イオンは夏に少なく冬

に多い傾向を示している.ζの地点の部月の流量は測定

されていないが，図 5!C.:示された st.6の流量から推測

すると，夏に多く冬に少ない傾向がある.したがってこ

の地点では， BOD， MBAS，リン酸イオンは流量と逆相

関を示すと思われる.また大腸菌群は先に水温との関係

を述べたが， ζ の図からも夏に多く，冬に少ない傾向が

みられる.

**: pく0.05，*:pく0.10，
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me/l 
2.0 

的野八

2.0 1.0 1.0 

図 6. ヘキサダイヤグラム(平井)11)

a: Fe十Mn，b: Ca++十h在g++，c: Na+十Kヘ
d: S04--， e: HC03-， f: Cト

らは地質的影響を示すもので， ζの流域に石灰岩地帯が

存することにより， Ca/Cl， Mg/Cl比が高く，また石灰

岩lζ合まれる硫黄の影響により， S04/C1比が高いも

のと考えられる.また前述のように，平井川の水質型

が， CaS04型または Ca(HC03)z型を示すのも，との

石灰岩の影響を強く受けているためと考えられる.

図よりとれら当量比は， st. 1で平井川本来のものを

示すと思われるが， st. 2で採石場排水の影響，すなわ

ち地質的影響を強くうけ， CajCl， Mg/Cl， S04/C1が

浄化槽
測定項目 }

、
、
ノ

“

『

d

，，tV

2

一一UJ
U

表
一

B
h

pH 

①大久野病院

172人槽

7. 4:t0. 2* 17.6土5.8
7.8** 24 
7.1*** 6.9 

7. 1土0.2 23土15.6
7.4 59 
6.8 0.8 

7.5土0.3 17.9土19.3
7.8 44.8 
6.6 0.8 

7.0土0.2 3.7土2.2
7. 1 9.0 
6.6 0.8 

**最大値 ***最小値

②日の出ケ丘病院

350人槽

③芳洋会佳伸苑

150人槽

④泉会日の出舎

85人槽

*平均値と標準偏差

15 -

事ーーーー唱 Na/CI 
@一一一@ K/Cl 

Ca/Cl 
Iir--.~ Mg/Cl 

l(---)も S04/Cl 

O 

~ 10圃

0-
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。
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@ 。
R 1 2 3 4 5 6 7 8 9101112 

St. No. 

図 7. Clーに対する Na+， KヘCa+ヘMg++，

S04ーの当量比

R: 日本の河川水の平均

極度に増加している.次の st.3では曝気による一時硬

度の減少と家庭排水混入による塩素イオンの増加によ

り， Ca/Cl， Mg/Cl， S04/C1比はやや低下している.

st. 4では水量の減少と， 下排水の混入により塩素イオ

ンが急増し， Ca/Cl， Mg/Cl， S04/C1比は著しく低下

している.または.5では演出水のため，これら当量比

は一時回復するが，流下にしたがい汚染は進行し，とれ

らの当量比は次第に小さくなる.

(6) 浄化槽放流水 平井川汚濁調査と平行して 4つ



東京衛研年報 29-1.1978 381 

浄化槽放流水の水質

SS 
(NmHg3/-fN 〉 (Fmog/rJ-〉 導(μり電/cm率〉(mg/l) 

32:!::16 11. 6土3.6 5.0土1.6 482土35

49 15. 1 7.6 555 
18 1.6 2.7 436 

29土13 7.9土7.3 6.4土2.5 500土75

51 21. 2 12.0 620 
5 0.3 3. 1 407 

15土14 16. 5:!::14. 7 6.0土3.9 510土200

35 34.8 10.6 827 。 1.1 0.9 283 

9土9 2.9土3.1 4. 1土2.1 311土74

35 8.4 6. 1 401 
2 O. 1 0.2 208 

の浄化槽放流水の水質を毎月調査している.その結果を

表2!ζ示す.前報に比較し，④は管理が良く放流水の水

質が良化したが，イ也は特に改善されたとはいえない.浄

化槽の機能上， BOD，浮遊物質以外の除去は困難である

ので，アンモニア， リン酸イオンなどは，非常に高濃度

である.実際には，とれらの排水が流量の少ない河川に

放流されているので，大きな汚染源になっていると考え

なければならない.

結
墨，6.

自問

東京都多摩地区西部に位置し，ベッドタウン化しつつ

ある日の出町および，秋川市を貫流する一小河川である

平井川の汚濁解析を試みた.

1) 乙の河川の主な汚染源は，家庭排水，浄化槽放流

水，畜舎排水，採石場排水であるが，今回の測定結果で

は， st. 2と st.11で採石場排水の影響を， st. 4， st. 

6で家庭排水， st. 12で浄化槽放流水の影響を強く受け

ていた.家庭排水の処理は，上中流では河川放流が，下

流の丘陵地帯では吸込み処理が主となっている.下流の

秋川市には流域人口の約半数が住んでいるにもかかわら

ず，上中流に比べ汚染の進行はそれほどみられない.

2) 河川の汚濁形態を解析するために， 4地点、の各測

定項目と流量との相関を求めた.全地点で相関の認めら

れた項目は，硬度，塩素イオン，大腸商群数で，地点lと

より相関の認められたのは，導電率，アルカリ度， BO 

D，濁度，一般細菌数であった.とれらのうち，大腸菌

群数，一般細菌数，濁度は正相関で，他はすべて逆相関

である.その他の項目，過マンガン酸カリウム消費量，

アンモニア性窒素などにおいては，相関は全く認められ

なかった.乙れらの原因については，平井川の平常流量

MBAS 
大(腸1m菌J群中〉数 一〈般1m細l菌中〉数(mg/l) 

0.17土O.12 3. 4X 104土6.9X 104 2.1 x 10土2.7X 10 

0.42 2.4 X 105 8. 6X 105 

0.03 3. 5X 102 3. 2X 103 

0.15土0.08 1.2 X 104土2.4X 104 3. 6X 104土6.6X 104 

0.26 8. 4x 104 2. 4X 105 

0.03 。 1. 6 X 103 

O. 12土0.17 5. 9x 104土1.7 X 105 1. OX 105土1.9X 105 

0.62 5.9 X 105 6.4X105 

0.01 。 35 

O. 09:!::0. 05 1. Ox 103土1.5 X 103 9. OX 103土11X 103 

0.25 3. 9X 103 3. OX 104 

0.05 。 5.1 X 102 

が少ないわりに汚濁原が多く，断続的な排水の流入に加

え，河川水の伏流，湧出もあり，汚濁形態を複雑にして

いるためと思われる.

3) 昭和52年 2月の調査開始から，今日までの測定デ

ータからは，測定点により汚濁の進行の認められたと乙

ろもあるが，その逆のととろもあり，特に顕著な汚濁の

進行は認められなかった.

4) ζの河川水の主成分は， Ca++， HC03~， S04ーで

あり，主として， Ca(HC03)2型の水質型を示す.とれは

地質的，特に石灰岩地潤の影響を強くうけているためと

考えられる.とのため採石場排水などの影響で，硬度，

アルカリ度，硫酸イオン等の著しい増加がみられる.

謝辞本調査を実施するに当り，採水を行ない，多数

の資料を提供された日の出町衛生課の方々に深謝いたし

ます.

〈本研究は昭和51， 52年度当研究所研究課題「下水道

未整備地域の水質汚濁について」として実施したもので

ある.)
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居内;濠群の水質

渡辺真利代汽松本 浩 一 *

Water Qualities of Inner闇oatsaround the Imperial Palace 

MARIYO F. WATANABE* and KOICHI MATSUMOTO* 

緒嘗

都心にありながら隔絶した緑の森に被われている皐居

は，通常われわれが接する千鳥ケ淵，日比谷濠，桜田濠

などのいわゆる外濠のほかに，内濠と称される一群の濠

を有している.乙れらの濠の水は都民の憩いの場として

の望ましい景観が要求されるだけではなく，地震等の緊

急時に際して，ある程度の処理を必要としても，飲料に

供しうる水質である ζ とが望まれている.

皇居の濠は都市の中央に位置し，また面積は小さく浅

いという性質上，富栄養化の進行は速いであろう.事

実，外諜のいくつかではすでに毎年水の華の発生がみら

れ，また内濠においても悪臭の発生が問題となった.外

濠の水質については， 1930年代のいくつかの報告人めが

あるほか， '69年度からは当研究所などにおいて調査わが

継続されている.また浄化対策委員会も作られ，その水

質の浄化，保全について種々の検討がなされている.し

かし内濠については現在の水質の状況に関するデータが

不足している. とのため， '77年度に 4回行なった調査

結果を報告し，現況を知ると同時に今後の水質の推移の

資料とする.

調査時期および地点

調査は1977年5月初日， 8月24日， 11月24日， 1978年

2月24日に行なった.調査を実施した濠は， 吹上大池

(St. 1)，上道濯濠 (St.2)，中道瀧濠 (St.3)，下道濯

濠 (St.4)，蓮池 (St.5)，乾濠 (St.6)，平川濠 (St.

7)，天神濠 (St.8)，ニノ丸油 (St.9)であった〈図

1 ). 

諦査方法

マリン 5mlを加えて固定し， 枕澱させ濃縮した後計数

した.

2. 細菌数の計数 従属栄養細菌は桜井の培地のを用

い， 平板法で 250， 3日後に， 大腸菌群はデソキシー

Fig. 1. Sampling Stations on the Inner Moats 

around the lmperial Palace 

St. 1 : Fukiageohike 2: Kamidokan 

3 : Nakadokan 4: Shimodokan 5: Hasuike 

6 : lnui 7: Hirakawa 8: Tenjin 

採水は表面水について行ない，実験室にもち帰り以下 9 : Ninomaru， 

の項目を定量した. Outer moats A : Chidorigafuchi B: Sakurada 

1. 植物ブランクトンの計数 試水 5οOml~C フォノレ C : Hibiya 

*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・1m，Tokyo， 160 Japan 
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Station Water Temperature 

Table 1. Water Temperature， Water Depth， pH and Transparency 

Transparency Month 
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コレイト培地5)を用い，平板法で 370，24時間後に計数

した.

3. セストン最 試水をあらかじめ 500。で焼いたグ

ラスファイパーろ紙 (Whatman GFjC)でろ過し，そ

の前後の秤量の差より算出した.

4. ク口口フィ)1，.a畳 試水をグラスファイパーろ紙

でろ別し. Strickland & Parsonsの方法6)により定量し

た.

5. 有機態炭素量 セストンを定震の際のろ紙上のも

のを懸濁態有機炭素 (POC)， ろ液中のものを溶存態有

機炭素 (DOC)とした.POCは CHNコーダー(柳本

Co.)により， DOCは Menzel& V accaroの方法川と

より定量した.

6. 無機態および有機態燐量 POcPは Striddand

& Parsonsの方法6)によった.有機態燐は，有機態炭素

と同様にして懸濁態 (POP)と溶存態 (DOP)に分け
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Main Species of Phytoplankton (Cell Number/ml) 

St.7 

A. spiroides 

17000 

M.αeruginosa 

5100 

F. aonstruena 

2200 

S. maximU8 

35000 

M. fJl'叩ulα向

5700 

St.6 

M. itαl.icα 

1200 

st.4 St.5 

F. aons白旧日18 M. itαl.ica 

9500 2200 

M. fJl'印刷Zα会α F. aons truBUS 

1200 380 

St.3 

CoelOBpl国 BriU1η Bp.

14000 

L. aonto:rゆα

1100 

Table 2. 

St.2 

S. mα'"合加'B

280 

C. comta 

150 

St.l 

L. contot'ta 

66000 

CoelOBphαel'u.on 8p. 

9600 

Honth 

May 

M. granulαta M.αDl'UgU日 8α

3200 1900 

U. αel'ug心10Bα A. RIασh五bOl'sk五五

1200 1300 

S. Tl叫 xtmU8

1200 

N. ael'ugino8α /.1. aerugulOBα M.αeflUguJOsa M. itatiaa 

12000 2100 180 

M. fJ1'Clnulatα M. fJ1'Clnulα旬 M. gl'anulatα 

4800 2000 150 

1!. conB志l'Uen8 MougeotiαBp. 

4300 

Spu'ulina sp. 

8500 

Spirulina sp. 

130 

F. cons tl'uens 

80 

SpiruZina哩・

300000 

A. RIαcllibo:t'skii 

81000 

M. 田町ginosa

9300 

August 

M.αePUginOBα 

4600 

F. construe118 F. constl'UerJB 

95000 39000 

M. gl'anulatαS.  aaU8 

3300 100 

M. fJl'申mlata

1300 

M.αeruginosa 

800 

C. C日ηta

1200 

tf. gl'aJlula言α

780 

M. aerugino8α M. gl'anulαtα 

5300 2000 

F. constl'uens C. COIl吋α

2100 600 

M. aran.ulatα F. conatrue叩

1300 500 

M. ael'uginosa 

11000 

M. fJ1'Cl山 latα

7400 

Cl'yp念日mot回 BBp. 

170000 

F. oon8呑ruens

46000 

November f.f. g1'日1ulatα

4900 

OBC五11αto1'ia8p. 

3300 

C. CJomtα 

160000 

C. oomtα 

140000 

C. C日ηtα

160000 

M. aeruginosa 

360 

F. oonstl市岡n8 M. italioα Apll叩臼田'18no>>Bp. 

910 530 290 

f.I. gl'W山 Zαtα F. oon8白~uen8 M. granula念α

100 220 160 

A. g1'Clcil合間

650 

C. C仰向

120000 

M. ael'ugino8α 

840 

C. oom旬

750 

February 

M. itαlioα 

270 

Fllagerate Blue-green Diatom 

Cl'yp古田中間BBp. LynfJbya con会o1'ta MiCl'Oc!Jsμaαe1'UfJ凸IOSα Melosira granu1.atα Sy1JedpaαCUB 

Coelosphael'ilUTI 8p. Osoill.atop旬。p .ι!el.osil百 it.αliaa

Sp白羽linasp. Apr.anizomenon 8p. Cyalotellασomtα 

Anabaenopsis Raahibol'skμ Anαbaena spiroides Asterionel.la graciUma 

Green 

Scenedesmus maz古叩e

P.ougeotia Bp. 

っているなかで， St. 2は 105オーダーの Cryp tornonas 

がみられた. St. 2では夏にハスが水面全体を被い植物

プランクトン量が少なかったが， 11月の調査時ではハス

の茎は枯死したあとであった. 2月には， St. 6で Ap舗

hanizomenonがみられるほかは珪藻が優占種となって

おり，特に C.comtaが優占種となっている濠が多かっ

た.

次lζ富栄養化した湖や池に典型的な水の華を形成する

M. aeruginosaの量を比較した(図 2). 2月でも M.

aeruginosaが表層水に認められたのは St.7のみであ

るため， 5月， 8月， 11月について表わした.ただし，

st. 5 

Cell Number of Microcystis aeruginosa 

5t.9 

_，JJ__ 

M A N 

ー川…" 0 右 M A N 

:しLょ
MAN  MNF  MAN  

Monlh 

51. 8 

51.2 

-M A N 

51.7 

St.1 

Fig.2. 

Menzel & Corwin8) の方法により定量した.

7. NH4-N， N02個N，N03回N 量 NH4・N はインド

フェノー Jレ法5)， NOz・N，N03・N は Stricldand& 

Parsonsの方法6)によった.

結果

1. 濠の一般的性状各 Stationの水温，水深， pH， 

透明度を表 1K示した.年聞を通して水深が 80cm以上

ある濠は， St. 1， 5， 6， 7であり，逆に浅い濠は St.2， 

4， 8であった. St. 2， 4， 8では透明度が水深以上であ

り測定できなかったが，その他の濠の中で最も高い透明

度が測定されたのは St.6であった.

2. 横物ブランクトンの構成種の特性各調査時に優

占的に存在していた植物フ。ランクトン種と数を表 2に示

す. 5月では Station~C よって優占麗が異り， St. 1， 3， 

7では藍藻が， St. 4， 5， 6， 9では珪藻が， St. 2， 8 

では緑藻が優占種となっている. また St.8では Sce.

nedesmus rnaxirnusが 104オーダーImlで優占種とな

っているが，乙のほかにも数種の Scenedesrnusが数多

くみられた. 8月にはいずれの譲とも Microcystisae-

ruginosaが出現していたが， St. 2， 6では少なく優占

種とはなっていなかった.また ζの時期， St. 1， 2， 3， 

4， 5，8では Slうかulinaが存在していた. 11月には，

M. aeruginosaか珪藻の Melosiragγanurata， Cy-

clotella comta， Fragiraria construens が優占種とな
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Table 3. Number of Heterotrophic and Coliform 

Bacteria (Number/ml) 

Station Month Heterotrophic Coliform 
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St. 7については 8月のデータが使えないため 2月の量

を示しである .M.αerug・inosaの多い濠としては， St. 

1， 3，4が挙げられるであろう.外濠で報告されているめ

との種の量と比較すると 1桁低いものとなっている.

2. 細菌数従属栄養細菌は 102-105/mlの値が得ら

れた(表 3).常に細菌数の高かったのが St.8であっ

た.との濠では， 2月に 130，000/mlの細爵数があり，

他の濠では 2月に最低となっている ζ とと対照的であっ

385 

た. 大腸菌群数は 0，...._，61/mlで， St. 5， 6， 7， 8， 9は

20以下の低い値を示していた.従属栄養細菌数は外濠3)

と間程度であり，大腸菌群は流入下水のある松本城の濠

の値10)と比較するとずっと小さいものであった.

3. クロロブィ)1.-a (chl. a)，セストン，有機態炭素

量 chl. aは大部分の濠で 8月に最高値となっているな

かで， St. 2では11月に 1，080μg/lという高い値が測定

されている(表 4).これは Cryptomonasの高い現存量

と一致する.また St.8では全般的に高い chl.a量が

測られているが， 8月が最低となっていた. chl. a量で

表わされた植物プランクトンの現存量は St.5で最も低

く，乙れに St.6が続く.逆に多い濠として St.1， 2， 

3， 8が挙げられるであろう.

セストン値の最高は St.8の 67.6mg/Z (5月)，最

低は St.1の 5.6mg./Z(2月〉であり， chl. a値に比

較して全体としての変動|悔は小さいものになっている.

4回を通してのセストン備を比較してみると St.6で低

く St.2， 8が高くなっている.

DOC量は内濠全体として 2.74-9.97mg/l， POCは

1. 60，.....，，14. 5mg/lの変動幅があり， POCの変動11屈に比較

して DOCの変動幅は小さい. POCは St.2， 8で高

く， St. 5， 6で低かったが， DOCは St.9で低かっ

た.また各々の濠で DOCよりも POCのほうが常に高

かったのは St.8のみであった.

4 無機態および有機態燐，無機態窒素量 POcPは

St. 2の8月のみ高い値が測定された(表 5). この濠で

は高い Total-Pが8月と11月に測定されているが， そ

の内容は異なっている. 8月には POPと POcPが同

程度であるが， 11月では非常に高い POP量となってお

り，乙の時期の高い植物フ。ランクトンの現存最とも一致

する. DOPの値としては St.7の8月に得られたもの

は高いと思われるが，その他の値は霞ヶ浦で得られてい

るもの11)と間程度であった. NH.cNは大部分低い値で

あったが，その中で 5月の St.7， 8月の St.2， 4， 7， 

で高い値が測定された. 8月の St.7を除いて NH4-N

の高かった場合は， N03-Nは低いものとなっている.

N03・N が高いととが多かった濠は St.3と 7であっ

た.

考察

濠全体としては，ととで測定された chl.a量は， 坂

本12)の分類による富栄養湖のなかに入るものであった.

またセストン量， DOC量， POC量はいずれも典型的な

富栄養湖である諏訪湖町や霞ヶ浦山と同等か， もしく

は，それを上まわる値であった. Total-Pも日本の富栄

養湖の値 O.01-0. 09mg/11めを上まわる値であった.ま
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Table 4. Amounts of Chlorophyll a， Seston and Organic Carbons 

Station Month Chl. a Seston D. O. C. P. O. C. T. O. C. 

〈μg/l) (mg/l) (mg/l) (mg/l) (mg/l) 

l May 34.7 22.7 6.90 6.24 13. 1 

Aug. 157 35.9 6.21 13.4 19.6 

Nov. 17.1 14.8 7.20 13.4 20.6 

Feb. 16.4 5.6 9.97 2.46 12.4 

2 h在ay 52.4 28.4 6.88 6.72 13.6 

Aug. 13.6 9.6 6.27 2.58 9.85 

Nov. 1080 58.4 6. 18 23.7 29.9 

Feb. 48. 1 41. 2 5.95 13.5 19.5 

3 May 33.8 25. 1 8.64 9.68 18.3 

Aug. 127 29.1 4.66 3.03 7.69 

Nov. 65.4 25.3 5.78 8.69 14.4 

Feb. 37.4 8.9 5.65 3.41 9.06 

4 May 61. 9 24.6 5.48 4.94 10.4 

Aug. 101 43.7 9. 14 

Nov. 7.7 19.6 4.60 5.61 10.2 

Feb. 14. 1 7.5 5.34 1. 52 6. 13 

5 May 31. 2 24.8 4.97 5. 10 10.1 

Aug. 51. 7 12.6 4.17 4.21 8.38 

Nov. 17.5 9.2 4.57 2.57 7. 14 

Feb. 17.6 6.0 3.73 1. 60 5.33 

6 May 23.4 6.8 5.64 1. 85 7.49 

Aug. 68.3 11. 2 3.88 3.80 7.68 

Nov. 23.5 6.9 4.82 

Feb. 25.2 8.0 5.83 

7 May 35.6 35.0 6.97 10.4 17.4 

Aug. 57.0 15. 1 4.57 4.79 9.36 

Nov. 30.7 11. 5 4.88 4.79 9.67 

Feb. 43.4 42.2 6.28 12.7 19.0 

8 もl1ay 227 67.6 6.94 14.5 21. 4 

Aug. 74.4 15.9 4.07 10.4 14.5 

Nov. 84.6 46.2 5.70 12.4 18. 1 

Feb. 112 19.2 4.86 5.04 9.90 

9 May 40.9 17.7 3.35 4.53 7.88 
Aug. 35.9 8.2 2.74 3.95 7.69 
Nov. 29.1 8.8 4.35 2.62 6.97 
Feb. 92.7 20.5 4. 16 5.73 9.89 

た皇居外濠群9)と比較すると内濠で得られた ch1.a最 の chl.a量が測定されながら， M. aeruginosαをはじ

は冬期に高く，夏はむしろ内濠のほうが低い傾向がみら めとする藍藻の割合が低かったのが天神濠 (St.8)であ

れた. った.乙の濠はまた細菌数の常に高いのが特徴であっ

いずれの濠とも M.aeruginosaの出現がみられたが， た.天神濠は水深が 20-28cmと浅く土壌条件の影響は

その中で植物プランクトン量が多く藍諜の割合が高いか 受けやすいと思われる.汚濁の状況からみると他の濠と

なり富栄養化の進んだ濠は，吹上大池 (St.1)， 中道濯 は異質な原因物質の影響をうけているのではないだろう

濠 (St.3)，平川濠 (St.7)であった.これらと間程度 か.
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Station Month 

Table 5. Concentrations of lnorganic and Organic Phosphori， and lnorganic Nitrogens (mgll) 
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P04・P D. O. P. P. O. P. Total-P NH4・N NOz-N NOa-N 
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比較的きれいな濠は蓮池 (St.5)，乾譲 (St.6)であ

った. chl. a， TOC， TOP， いずれも濠の中では低い

値を示していた.特に St.6では，深度があるうえにあ

る程度の水草が生えており，水質が良好に保たれている

大きな要素となっている.濠の水質を良好に保持してい

く手段として，濠の竣諜15)と水草の移植およびその管

理16)が有効なものとなるであろう.
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藍藻 Microcystisの毒性〈予報〉

渡辺真利代六大石真之**，松本浩一*

Toxicity of Blue聞 GreenAIgae Microcystis Spp. 

MARIYO F. W A TANABE*， SHINSHI OISHI** and KOICHI MATSUMOTO* 

緒 宮

有機汚濁が進行した湖沼や油では，春から夏にかけ

て，場合によっては秋の終りごろまで，水面が黄緑色に

呈色するいわゆる勺1<の華"と呼ばれる現象にしばしば

出会う.乙の水の華は MiCJ・ocystis，Anabaena， Apha・

nizomenonなどの藍穣の大量増殖によって引きおこさ

れるものであるが， ζれらの藍藻のなかには，家畜や水

鳥や魚などの死亡の原因となる毒を有する穏類がある ζ

とは1880年代から数多く報告1，めされている. 諸外国で

は上記藍藻が池や水たまりに繁殖し乙れを飲んだ家畜が

大量に死亡して経済的にも問題となった例が少なくな

い.わが国では，近年急速な水界の富栄養化に伴い人の

飲料となる貯水池や湖沼に水の華が出現しているト5)

Gorhamい〉らは Microcystisや Anabaenaの毒性は

strain によって異り，同一の水域から分離したものでも

毒性のあるものとないものがあることを報告している.

水の華を形成するものとして各地の水域で最も多くみ

られる Microcystisの毒性を調査した結果と毒物の性質

について報告し予報とする.

材料と方法

1 藻体の採集と処理野外試料は湖や池などの表層

水を直接うすくすくうか，またはプランクトンネットに

よって採集した.培養したものとしては，lYI.flos叫 quae

(東大応用微生物研究所より分株〉と皇居議より分離し

た M.aeruginosaを用い， 20001ux，連続照射下， CT 

培地8)で培養した.いずれの藻体とも凍結乾燥後実験に

用いるまで -200
で保存した.

2. 生物試験凍体 300mg (乾重量〉に蒸留水 6ml

を加え，ホモジナイザ~ (ポリトロン〉で磨砕し一晩

50においた後遠心分離した.その上澄液を 0.2mlずつ

マウス(ICR系，体重約 25g)に践腔内注射した.

3. 毒物の性質の検討諏訪湖より採集した λ主 ae-

ruginosaの水抽出液で， 毒物の熱に対する安定性と蛋

白分解酵素の影響を調べた.熱lζ対する安定性をみるた

めに，水抽出波を600
，800， 1000の条件で10分間静置し

た後遠心分離し上澄液を 2と同様に生物試験した.蛋自

分解酵素の作用をみるため， トリプシン 0.2g/ml，ペプ

シン O.lg/ml，プロナーゼ O.lg/mlの割合で水抽出液

に添加し 350
で60分置いた.次に，酵素作用をとめるた

め， これらを 100。に 3分置いた後遠心分離し，上澄液

を生物試験に供した.

結果

諏訪湖，皇居濠，碑文谷公園池より採集した M.ae幽

7・uginosaおよび培養したものの水抽出液をマウスに投

与した結果を表 1に示す. また同じ濃度で調製した

Chlorellaの水抽出液およびコントローノレとして蒸留水

のみのものも投与した.乙の結果，諏訪湖から採集した

M.αeruginosaのみに毒性が認められ， 10匹投与した

うちの 9匹が 1時間以内に死亡した.ζ の水抽出液をさ

らに翌日 5匹に注射したと乙ろ 5匹全部が死亡した.次

に諏訪湖から採集した M.aeruginosa 300mgに 6ml

の蒸留水を加えて得られた水抽出液の濃度を 1とし，こ

の 1/2，1/5， 1/10， 1/100の濃度のものを注射した(表

2 ).ζれでは 1の濃度にのみ 100%の死亡が確認され

た.

熱lζ対する安定性を調べた結果(表 3)ではいずれの

温度でもマウスは死亡した.乙の実験ではコントローノレ

として熱処理をしないものをもうけた.とのコントロー

ルと同様に， 1時間以内で死亡したものは600

と80
0

で処

理したものであったが，100。で処理したものでは死亡ま

*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 

**同毒性部薬理研究科
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Table 1. Toxicity of Microcystis Collected or Isolated from the Moats around the Imperial Palace， 

Lakes and a Pond 

Species Place 

M. aeruginosa collected from 

Lake Suwa 

Moat Ushigafuchi 

Moat Chidorigafuchi 

Moat Hibiya 

Pond in Park Himon-ya 

11.1. aerug仇 osaisolated from 

Moat 

恥10at

M. flos-aquae isolated from 

Chlorellα 

Control 

Lake Kasumigaura 

Table 2. Effects of Concentrations of Water 

Extract on the Toxicity of M. aeru・

ginosa Collected from the Lake Suwa 

Concentration 

1/ 2 

1/ 5 

1/ 10 

1/100 

h在ortality

5/5 

0/5 

0/5 

0/5 

0/5 

Table 3. Effects of Temperature on Toxicity 

of M. aeruginosa Collected from the 

Lake Suwa 

Temperature 

600 

80 

100 

Mortality 

2/2 

2/2 

2/2 

でに 1時間半かかり，少し失活されたようだった.また

はじめの水抽出液はフィコシアニンの色で青く呈色して

いたが，熱をかけることによってこの色素は変性し洗澱

しfこ.

3種の蛋白分解酵素の影響をみたもの〈表4)では，

トリプシン添加によって 5匹全部が，ペプシン添加では

5匹のうち 3匹が生存しており毒物の失活がみられた.

乙の実験では， 水抽出波をそのまま350 で1時間置いた

Date 

July 21， 

Aug. 23， 

Aug. 23， 

Aug. 23， 

June 9， 

Aug. 23， 

Aug. 23， 

1977 

1977 

1977 

1977 

1978 

1977 

1977 

Mortality 

1 2 

9/10 

0/10 

0/10 

0/10 

0/5 

0/5 

0/5 

0/10 

0/10 

0/10 

5/5 

Table 4. Effect of Protease on Toxicity of M. 

正zeruginosaCollected from the Lake 

Suwa 

Enzyme Mortality 

Trypsin 0/5 

Pepsin 2/5 

Pronase 2/2 

Control 5〆5

後， 100。で 3分熱処理したものをコントローノレとし，こ

れでは100%の死亡がみられた.

考察

有毒物質をもっ藍藻として知られているなかで.Mic-

rocystis， Anabaena， Aphanizomenon の毒は水溶性

でい，10)あり ，Lyngbyaのものは水に不格11)であると報

告されており，物質的には異質なものが含まれると推測

される.ζのうち Anabaenaflos-aquaeの毒について

は構造決定がなされている12). Microcystisの毒に関し

ては Bishopらめにより 7種のアミノ酸からなる環状の

ポリペプチドであり，数種の蛋白分解酵素を作用させて

も毒の失活がなかったことが報告されている.またその

後 Murthyら13)によりさらに 3種のアミノ酸がつけ加

えられている.諏訪湖で採集された 1M.aeruginosaの

毒物は熱に安定な蛋白質と思われるが，蛋白分解酵素に

よる失活がみられる.

また毒の作用として Anabaenaflos-aquaeのものは

神経毒と明らかにされており 14)，Microcystisのものも
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とれに近いもの15)といわれているが，また下痢を引きお

こす毒素もあるととが報告1めされている.

ここでは限られた水域から採集された 111.aeruginosa 

のみの生物試験を行なったにすぎないが，今後さらにい

ろいろな水域でお乙っている水の華についても毒性を検

討し，また毒物についても明らかにしていく予定であ

る.

参考文献

1) Gorham， P. R. : Algae and lYIan， 307， 1964， 

Plenum Press， New York 

2) Schwimmer， M. and D. Schwimmer : Algae， 

Man and the Environments， 279， 1968， Syracu輔

se， New York 

3)橋本徳蔵:水道協会雑誌， 439， 10， 1971 

4) Okino， T. : Jap.よ Bot.，20， 381， 1973 

5)津田松苗，生田美和子:霞ヶ浦生物調査報告書，

1974，建設省関東地方建設局霞ヶ浦工事事務所

6) Gorham， P. R. : Can. Vet. J.， 1. 235， 1960 

7) Gorham， P. R.， J. McLachlan， U. T. Hammer 

and W. K. Kim : Verh. Internat. Verein， Li-

nmol.， 15， 796， 1964 

8)市村輝宣，伊藤忠夫:微生物の保存法， 355， 1977， 

東大出版会

9) Bishop， C. T.， E. F. L. J. Anet， and P. R. Go-

rham : Can. J. Biochem. Physiol.， 37， 453， 1959 

10) Sayer， P. J.， J. H. Gentile， and J. J. Sanser : 

Can. J. l'vIicrobiol.， 14， 1199， 1968 

11) Moikeha， S. N.， G. W. Chu， and L. R. Berger: 

J. Phycol.， 7， 4， 1971 

12) Huber， C. S.: Acta Cryst.， 28， 2577， 1972 

13) Murthy， J. R. and J. B. Capindale: Can. よ

Biochem.， 48， 508， 1970 

14) Carmichael， W. Vl.， D. F. Biggs， and P. R. 

Gorham : Science， 187， 542， 1975 

15) Hughes， E.O.， P. R. Gorham， and A. Zehnder: 

Can. J. Microbiol. 4， 225， 1958 

面必 16) Aziz， K. M. S. : Science， 183， 1206， 1974 



東京衛研年報 Ann. Rφ. TollYo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 392-399， 1978 

都内陸水の生活環境に関する調査研究(第6報〉

三宅島大路地のブランクトンおよひ台水質の周年変化

松本淳彦*，土屋悦輝穴山崎洋子*

大野正彦ぺ松本浩一*

Limnological Studies on the Inland Waters in the Metropolis of Tokyo (VI) 

Monthly Variations of Plankton and Water Quality of the Lake Tairo on斑iyakeIsland 

A TSUHIKO MA  TSUMOTO大 YOSHITERUTSUCHIY AぺYOKOY AMAZAKI*， 

MASAHIKO OHNO* and KOICHI MA  TSUMOTO* 

緒 号=

"'" 
三三宅島にある大路池(山、濡〉は，およそ 2，200年前K

形成されたといわれる火口湖。で，もう一つの新濡とと

もに，以下に述べるととから学術上貴重な存在となって

いる.

本湖は流入，流出する河川のない無口湖であり，人為

的な汚染をほとんど受けていない閉鎖された環境下にあ

る. 1932年に吉村，宮地2)がはじめてζの島の湖沼調査

を行なっているが，との約30年後に福島汽 水野ベ 東

京都水産試験場めなどの調査報告がみられている.また

最近では松本ベ新井7) らの報文があるが，いずれも生

物学的な面に関する詳細な調査報告が少ない.ζ の閉鎖

環境下にある本湖を調査し，数多くの富栄養湖と対比す

る資料を作成するととは，陸水学上また環境保護，水資

源保護の商からも重要なことである.そこで著者らは，

まず大路池のプランクトン相とその変遷，および理化学

的特性の周年変化を明らかにしようとしたものである.

調査時期

1973年4月から1974年 3月までの 1年聞にわたる各月

末に現地へおもむき，調査を実施した.調査地点は湖心

部に一点を設定し，おおむね11時・からは時にかけて観測

を行なった.

調査項目および方法

水温，電気伝導度は電気水質計(東邦電探 EST-3型〉

pHは比色法，溶存酸素はウインクラ一変法lとより現場

測定し，その他の分析は実験室に持帰ったのち，おもに

上水試験方法に準じて行なった. クロロフィノレ αは，湖

水をグラスファイパーフィノレター (WhatmanGFjC) 

で炉過したものを凍結して持帰り， Strickland & 

Parsonsめの方法により測定した.

植物プランクトンは，ホJレマリン固定した湖水をその

まま，あるいは 5倍， 10倍に濃縮したものを 0.1mlと

り，界線スライドグラス上で検鏡し，湖水 1ml中の個

体数を算定した.付着藻類は， 1974年 1月から 5月まで

の4カ月間， 5 x 5 cmの白色塩化ビニーノレ板を深度 2

m どとに吊下げ，乙れに付着増殖したものを検鏡し

た. ;J2U事類は酸処理後永久プレパラートを作成し，1，000

倍拡大で検鏡同定した.動物プランクトンは，口径20cm

(X X13)のプランクトンネットを底層から 3回引綱し

て採集し，ホノレマリン固定したものを定性的に検鏡し

7こ.

湖盆形態と概況

大路池の測深図と形態を堀江町新井10)の資料から

Fig. 1 !乙示した.湖の北岸2カ所にはガマ， アシ等の

挺水植物が，また湖岸から数m沖部の水深 1mほどの周

囲に，ホザキノフサモ，タイロモ等の水草がよく繁茂し

ている.

調査結果

を使用して深度 1mごとに測定を行なった. 湖水はパ 1. 水温，電気伝導度，溶存酸素， pHの周年垂直分

ンドーン採水器 (5l容〉で深度 2mごとに採水した. 布 湖水の表面水温は観測時の気温と大きな差はなく，

本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 
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Longitude (E) 137'32' 
Latitude (N) 34'03' 
Altitude (m) 
Length (m) 500 
Breadth (m) 300 
Length of Shore Line(m) 1，300 
Area(mり 98，806
Maximum Depth(m) 9.25 
Mean Depth (m) 6.34 
Volume (m') 645，843 

Fig. 1. Contour Map and Morphometric Features of 

the Lake Tairo 

S : Sampling station 

(1956)， ~rai (1972) 

Copied from Horie 

4月と 8月を除いておおむね水温は気温より低い.水温

の垂直分布と周年変化を Fig.2 ~と示した.水温躍屑

は， 4月から 9月の間にしだいに顕著に形成されていた

が，その深度が徐々に深くなっていく ζ とが分かる.す

なわち，表面水温が 4，5， 6， 9， 7， 8月の)1闘で高

くなっていくにしたがい，躍層の形成深度は， 2'" 3 m， 

4 '" 5 m， 6 '" 7 m， 7. 5........8. 5mそして 4'" 5 m， 5 '" 6 m 

の水深にそれぞれ認められた. 10月に入ると湖は循環期

となり，翌年 1月までの 4カ月間は全層ほとんど等温と

なっていた.との時季lζは，三宅島では強風の吹く日が

つづき，水面に波浪も起き，ときには水しぶきが舞上が

るほどである.本湖のように浅い湖では，循環期といっ

ても強風による湖水の撹持がかなり影響しているものと

考えられる.表層と底層との水温の差は， 7月がもっと

も大きく 10Cにもなり， 12月は最小でわずかに 0.2Cで

あった.

電気伝導度は18C換算値として図示したが， 560"'770 

μσ/cmの範囲にあった. 上層部では590"'630μσ/cmを

示すが，深層ほど高くなり，とくに 9月がもっとも高く

8， 9m層で 770μσ/cmとなっている.新井 (1977)に

よればζれは地下水による影響であると述べているが，

との地下水の電気伝導度は1， 380μσ/cmと高く，とれが

湖水の停滞期と重なって高くなったものと d思われる.

Wa七er七巴mpera七ure(Oc) 

Elec七ricconduc七ivi七Y(x10μu/cm) 

4 

Dissolved oxygen (%) 。

pH 。

Apr. May Jun目JulyAug.S日pt.Oc七.Nov. D巴c.Jan. F巴b.Mar. 

Fig. 2. Monthly and Vertical Distributions of 

Water Temperature， Electric Conductivity， Dissol-

ved Oxygen Saturation and pH Profiles in the 

Lake Tairo， ~pril 1973-1¥在arch1974 

溶存酸素は飽和率で示したが， Fig. 2のように表層

における飽和率は， 9月の80%，10月の9096を除くとす

べて 100%前後を示し，とくに 6"'8月の聞は110'"'-'130 

%の過飽和状態になっていた.また 7月の調査時には，

表層から 4m層まで120%強であったものが， 6m層に

至って急激に 170%の過飽和極大が観測された.吉村

(1938)1めによると，日本の湖沼の特色として変水層に

著しい過飽和極大層がみられるといっており，彼自身も

本湖において1932年6月に 7m層で 12296を観測してい

る.また著者ちは1972年8月に 4m層で 127%の極大層

を認めている.しかし，他の月の成層深度ではとの現象

は観測されなかった. 4月から 9月にかけて 8m層では
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現象が起とるといわれる.本湖の場合は，むしろ珪濠，

4三 緑藻類の方が 1，000個体ほど多く分布してはいたが， ζ
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Fig. 3. Monthly Variations of Transparency and 

Amount of Chlorophyll a in the Lake Tairo， 

April 1973 -March 1974. The Following Lines 

indicate Each Depth Water Sample. 

一一一Surface，幽剛 -2m，……4m，…..-6m，and ……8m. 

50%以下に低下し，ことに 8月はわずかに 2.396で無酸

素状態に近くなった. 10月以降の循環期には90%以上の

飽和率となり，表層と深層とに大きな差はみられていな

かった. pHは， 7月に表層で 8.6を記録したのが最高

でありその他は7.7"'8.4の間を変動していた.成層期の

4月から 9月の聞と，翌年 1月の 8m深度では 7.5と低

い値であった.

2. 透明度とクロロブィ}t， α量

本湖の水色は周年緑色を呈しているが，とくに10月か

ら11月にかけては植物プランクトンの増殖期となってい

るため，濃緑色となり，透明度も1.3"'1. 7mと年間でも

っとも低くなっている.透明度の周年変化を Fig.3 IC:: 

示したが， 1. 3"'3. 8mの聞を変動し， 2m以下は10"'12

月の間と翌年 3月であった. 6月 (3.8m)および 9月

(3. 2m)は 3m以上を記録し， これはプランクトンの

衰退期にあたっている.約40年前の1932年 6月に吉村，

宮地が測定した5.5mと比較すると，やや低下している.

クロロフィル G 量は深度 2mごとの測定結果である

が，その平均値をみると，もっとも高かったのは11月の

26.0mg/m3であり，最低は 5月の O.8mg/m3 であっ

た.各月における測定値を深度ごとに図示したが，透明

度の変化とよく関連している ζ とがわかる.これはまた

湖水中のフ。ランクトン個体数ともかなり一致していた.

7月における 6，8m層で chla量が急増しているが，

プランクトンの垂直分布には大きな差はなく原因がはっ

きりしない.との 6m層で溶存酸素が17096飽和を示し

ていたととと関連があるものと思われる.成層期には中

麗で藍藻が極大分布する場合があり，しばしば乙ういう

のととについてはサンプリングの深度間隔を浅くし検討

する予定である.

3. ブランクトン相の周年変化および付着藻類

との調査期間中IC::見出されたプランクトンは，藍藻類

4，黄色鞭毛藻類 1，渦鞭毛藻類 2， ミドリムジ藻類

2，珪藻類 8，緑藻類13，根足虫類 3，輸虫類 7，甲殻

類 3の計 43taxaであった.これらは次のようなもの

であった.

Cyanophyceae 

Anabaena sp. 

Anabaenopsis raciborskii 

Chroococcus sp. 

o scillatoriαspp. 
Chrysophyceae 

Dinobryon sertulωイα

Dinophyceae 

Ceratium hirundinella 

Peridinium sp. 

E ug lenoph yceae 

Euglena oxyuris 

Euglena sp. 

Bacillarophyceae 

Cyclotella stelligera 

Cymbella microcephala 

Fragilaria sp. 

Gomplwnema constrictum v. capitatum 

Nit_~ゑschia acicularis 

Nitzschia sp. 

Synedra acus 

Chlorophyceae 

Ankistrodesmus falcatus 

Ankistrodesmus falcatus v. spirillifonnis 

Ankistrodesllzus falcatus v. mirabilis 

Ankistrodesmus sp. 

Chla1nydomonas sp. 

Cosmarium sp. 

HyaloraphidiU1lZ contortum v. tenuissimum 

Mougeotia sp. 

Scenedesmus quadricauda 

Scenedesmus spp. 

Selenastrum sp. 

Spirogyra sp. 

Staurastrum tetracerum 



Bosmina longirostris 

Copepoda sp. 

乙の taxa数は， 1972年の調査時より 4taxa多くなっ

ている.植物フ。ランクトンは深度ごとに計数したが，月

別の垂直分布は種によっては多少の違いはあっても総個

体数にはほとんど差がみられなかった.ただ， 7，_...， 9月

の停滞期に表層より深層で1/1.5---1/2ほど減少している

にすぎなかった.湖水 1ml中の平均個体数は2，OOO/ml

から12，OOO/mlであり， 5月， 9月に少なく， 12月がも

っとも多かった.

ζれらのプランクトン群集には季節的に大きな変化は

みられないが，量的に増殖あるいは衰退が著しい種と，

周年大きな消長を示さないものとがみられた. Fig.4に

優占的に出現した 15taxa についての周年変化を図示

した.季節的な消長がはっきり現われているものは，藍
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Tetraedγon悦 inimu;悦

Rhizopodea 

Aγcella vulgaγis 

Cent;γopツxisacuγeata 

Euglypha sp‘ 

Rotatoria 

Asplanchnαpγiodontα 

Brachionus angulαγis 

Bγαchionusαηgulαγis v. bidens 

Filinia longis邑ta

Keratella cochleaγis v. t芭cta

Keγatella・va:γ-gamonstrosa 

Trichocerca sp. 

Crustaceae 
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Fig. 4. Diagram showing Monthly Quantitative Changes of Fifteen Dominant 

Species of Phytoplankton in the Lake Tairo， April 1973 -March 1974 
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藻の Anabaenopsisraciborskiiが水温の高い 5月から

9月にかけて，個体数 (20，.....，280/ml)は少ないながら

出現した. 黄色鞭毛蔀の Dinobηonsertularia は7

""'10月の閣を除いてみとめられ， とくに12月に 560/ml

と多かった.乙の消長過程は緑藻の Ankistrodesmus

falcatus v. spirilliformisも同じ傾向であったが，本

種は 2月から 3月が増殖期となっており， 3， 300， 5， 000/ 

mlと卓越した.本種については， 1972年の調査では A.

falcatus v. mirabilis (a) としていたが， Hortobag.yi， 

T. (1973)12)の記載から変種学irilliformisとした.珪

藻の Cyclotellastelligeraは4，.....， 9月の聞はみられな

かったのが， 10月に至って急に出現し 2，700/mlを数

え，さらに12月には 7，800/mlにまで達した. その後

は徐々に衰退していった. 1972， 1973年の 2月に 7，000

'""8，000/mlと多く出現していた Synedraacusは急

減しており， 4月の 940/mlにとどまっていた.本種は

水温の上昇とともに消滅し， 8月， 9月にはまったくみ

とめられなくなった.しかし， 10月に入るとふたたび

漸次増加しはじめ，明らかな周年?首長をくり返した.

Nitzschia acicularisは， 6， 7月に少数 (70/ml) が

出現したが， 8， 9月に一旦消滅し， 12舟になって急増

しはじめ， 1月には 4，100/mlと最大となった.

つぎに，大きな周年変化を示さず，常に少数ながら出

現のみとめられるものに藍濠の Oscillatoriasp.， 7r品鞭

毛藻の Peridinium sp.， 緑藻の Ankistrodesl11Us 

falcatus v. mirabilis， Staurastrum tetracerum， 

Tetraedron minimum などがみられた. また藍藻の

Chroococcus sp.，緑療の JYIougeotia sp.は個体数の

多いまま周年出現しており， とくに後者は 500"-'3，000/

ml (11月〉の聞を増減しており，本湖の代表的プラン

クトンといえる.乙の傾向は， 1972年の四季変化調査で

記したととと同様であった. 1966年7月に東京都水産試

験場が行なった調査では， 植物プランクトンを 7taxa 

認めており，なかでも Mougeotiasp.が80"-'90%を占

めていたととが報告されている.本穂は ζの頃から，す

でに本湖の優占プランクトンになっていた乙とがうかが

える.一方，丸山 (1961)13)，一戸 (1961)14)は本湖から

藍藻類，緑器類のかなり多くの種を記載しているが，そ

の調査法，量的な面が記されていないため比較するとと

ができなかった.なお，吉村，宮地が1932年に調査を行

なった報告では，黄緑色藻の Botryococcusbrauniiが

優占種であったととが記されている.

つぎに，付着額類については，プランクトン中に見ら

れなかったものが多く， 藍藻類 1， 珪藻類 20の21taxa

がみとめられた.とれらは次のようなものであった.

Cyanophyceae 

PhonnidiuJ71~ sp. 

Bacillariophyceae 

Achnanthes minutissima v. crYlうtocephala

Achnanthes exig・ua

Achnanthes lanceolata 

Achnanthes pinnata v. lancettula 

Amlうんoraovalis v. pediculus 

Cocconeis placentula 

Cyclotella meneghiniana 

Cymbella leρtoceros 

Epithemia S01・ex

Epithemia zebra v. saxonica 

J'.1astogloia smithii v. lacustris 

Melosira sp. 

N avicula nunima 

Nit:乞schiasinuata v. tabellaria 

Rhoicosphenia curvata 

Rhopalodia gibba 

Rholうαlodiagibberula 

Synedra ulna 

Synedrα7・U17ψensv. meneghinianα 

藍藻は PhoJ・midiumsp.のみであり，その他の藍藻，

緑藻類はプランクトン性のものが付着したものであっ

た.珪藻類が多く，なかでも Achnanthesminutissimα 

V. C1ツ'ptocephala，EPithemia sorex， Gomphonema 

constrictum v. capitatum， 1I1astogloia sl1uthii v. 

lacustris， Rhopalodia gibbaなどが優占種として出現

していた.福島 (1961)は，沿岸藻の優占珪藻としてと

れらの他に Cymbellacistula， Fragilat・iasp.， Syne・

dra ulna， Rhotalodia gibberulaなど 8種を記載して

いる.著者らの付着板による短期間の調査では，優占す

るまでにはいたっていなかった.なお，深度別の出現頻

度については，四季変化とともに別に詳細を報告する予

定である.

動物プランクトンについては， Table 1 ~(周年消長を

十印(十:少ない，十十十十十:多い〉で示した.渦鞭

毛藻類のCe1・atiumhirundinellα は9月に多く， ミド

リムシ類の Euglena0♂yurisは7"-'9月の停滞期に多

く出現し，それも上層部にはほとんどみられないが，溶

存酸素の少ない6，8m層l乙多く分布している傾向にあっ

た.輪虫類は 7積がみとめられ，Brachionus angularis 

v. bidensは2"""'5月の水温の低い時季に多く出現した.

Filinia longisetaは3月にのみ多く， しかもそのほと

んどが抱卵していた ζ とから，この時季が増殖期と思わ



Monthly Changes of Zooplankton in the Lake Tairo Table 1. 

1974 1973 

Mar. Feb. Jan. Dec. Nov. Oct. Sept. Aug. July Jun. May Apr. 

十十+++十十十十+ C邑γatiumhiγundinella 

十十+ 十 +Euglenαox'ツuris 十+十十

十十十Euglena sp. 

調十十A，γcella vulgaris 

知ト十十Centoγopツコr:isacU'γeata 

連守

主日

十Euglypha sp. 

令十十+十十AsPlanchna priodonta 

嵩+ Brachionus angula:γis 

M
@
i
H
W
 

十十+十++十十+ Brachionus a:η!gula:γis v. bidens 

+ Filiniαlongisetet 
H
む
吋
∞

十+十

十十+ 十++ 十十+ Keratella cochlea:γis v. tecta 

十十+ Keγαtella勺αγga悦 onst:γosa ++十+ 

Trichocerca sp・ + 

十十十十十+ Alona sp. 

十十十十十+ Bosmina longirostris 

ω
m
w吋

十十十十十十十十十十十十十十+十

+ 十十+ 十Copepoda sp. 
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れる.Keratellaの2種は 4月かち10月までの間に少

数ながち持続して出現していた. 申殻類では Bosminα

longirostrisが代表種であり， 6"""'9月の間を除いて出

現しており，とくに12月に多くみられた.ζれらの?首長

は1972年の場合と大差はなかったが，ただ，輪虫類の

Pompholyx complanataが1973年 2月!C::優占していた

が，今回の調査ではみとめられなかった.高田(1961)15)

は，同様なネット採取で10種を記載しているが，一時期

のそれも沿岸帯の調査であり，比較するのは困難である

が，多少群集lと変遷がみられている.

4. 水中綿蘭の周年変化

細菌試験用サンフ。jレは冷蔵して持帰っているが，培養

するまでに 3日を経過している.本湖の細菌分布に関し

ては著者らの他に報告例がない. Table 2 !C::周年垂直分

布を示したが，一般細菌数〈上段の数字〉は10""'103/ml，

従属栄養細菌数(下段の数字〉は10'"'-'104/mlであった.

概して表層と鹿層で菌数が少なく，中層で多く検出され

ている傾向がみられた. 4月から 9月にかけた成層期に

は，深度によってかなり菌数にひらきがみられる反面，

循環期は深度聞の差が小さくなっている傾向がみられ

た.なお， 大腸菌群数は 5月の 2m層で20/ml， 4 m層

で 12/mlが検出されたのがもっとも多く，その他は 3/

ml以下と少なかった.

5. 栄養塩類

Table 3に各分析結果の深度平均値および年閣の平

均値を表示した. 10月かち 3月にわたる循環期は，深度

による差はほとんどみられていない.しかし，停滞期で

は深層 (8m)で過マンガン酸カリ消費量，総硬度，盟

酸， P04一， NH3-Nなどが上層より1.5'"'-' 2倍ほど高

くなっており，との傾向は 8月にととに著しかった.ζ

れは底層で嫌気状態に近かったため，骸泥からの溶出と，

地下水の影響と思われる. 1932年における表層水の分析

値と比較すると， Cl叩では1.7倍!C::， Si021.2倍， NH3-

Nは1.5倍と多少増加しているが，過マンガン酸カリウ

ム消費量はほとんど変化していない. P04ーは 0.009

(吉村， 1932)， 0.04 (水野， 1959)そして 1973年には

0.06mg/lと徐々に増加の傾向を示している.

考察

1973年4月から1974年 3月にわたり，三宅島大路池の

周年湖沼調査を実施した. 1972年に四季変化について

の調査を行なった折，代表的プランクトンであった

Synedra acus， Ankistrodestnus falcatus v. spirilli幽

.fonnisおよび Mougeotiasp.は今回もやはり優占し

ていた.しかし，周年観察を行なった結果，とれらの増

殖期，衰退期がわかり，またプランクトン群集の消長に

も多少の違いがみちれた. 1972年に認められなかった珪

藻類の Cyclotellastelligeraと Nitzschiaacicularis 

が 10月， 12月から急増したとと， Synedra acus， 

Mougeotia sp.が8，000/ml，25，000/mlとそれぞれ多く

出現していたものが，今回の調査では最高でも約1/10に

減少していた ζ と，また A.falcatus v. spirillずormis

は1972年5月に2，500/mlであったが， 1973年の同月には

300/ml にとどまり，翌年3月に最高の 5，000/mlに増

殖していたととなどである.本湖における植物プランク

トンは，概して水温の高い春から夏期にかけて現存量が

少なく，透明度も 3m前後と高い傾向を示していた.

大路池は，理化学的に一般の浅い富栄養湖の特性を示

し，プランクトン相は特異な消長を呈している.典型的

Table 2. Monthly Fluctuations in the Number of Bacteria 

1974 

Depth Apr. May Jun. July Aug. Sep. Oct. Nov. Dec. Jan. Feb. 五1ar.

Om 65 870 23 4 15 1600 100 30 28 27 27 600 

910 1100 1400 960 68 6600 340 160 140 950 240 480 

2 580 7400 480 65 110 680 720 640 25 280 2100 55 

1600 17000 2100 1300 210 4100 1300 850 190 1200 1400 190 

4 600 5200 170 38 210 1300 100 320 22 100 180 35 

3300 4500 800 1600 540 6100 600 600 140 1200 640 170 

6 160 3300 160 300 1700 1300 640 170 26 150 130 32 

500 5000 640 4000 1000 2300 880 480 180 1000 600 180 

8 38 140 110 76 450 520 1100 140 15 55 200 35 

1100 210 1100 560 280 2300 2000 220 70 720 1100 150 

Upper and Under Numerals show Total Colonies and Heterotrophes， respectively. 
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Table 3. Chemical Characteristics of the Lake Tairo 

1973 Mean 

May July Aug. Sept. Oct. Nov. Dec. Jan. Feb. Mar. value 

Cl- (mg/l) 82.6 82.8 83.5 79.9 77.4 76.3 77.1 78.2 81. 4 75.2 79.5 

KMn04 cons. (mg/l) 4.2 16.6 6.6 10.5 5.8 11. 5 7.6 6.9 5. 1 4.8 8.0 

Total hard. くmg/l) 241 244 241 236 237 234 243 246 240 231 240 

Si02 (mg/l) 10.9 16.6 19.4 20.2 19.9 22.3 21. 6 21. 2 23. 1 18.8 19.4 

P04ー (mg/l) 0.146 0.057 0.085 0.044 0.049 0.062 0.055 0.042 0.031 0.024 0.060 

NHa-N (mg/l) 。0.08 O. 16 O. 13 0.02 O. 12 0.06 O. 15 0.090 

N02-N (mg/l) 0.042 0.002 o 0.003 0.024 o 0.007 0.003 0.134 0.041 0.026 

N03-N (mg/l) O. 130 o 0.008 o 0.024 o 0.017 0.001 0.016 0.006 0.020 

Alb-N (mg/l) O. 16 O. 16 0.11 

な富栄養湖である諏訪湖では，家庭排水等の混入した河

川i水が多く流入するため，極端に富栄養化され，例年夏

期から秋期にかけて藍藻の Microcystisが大増殖し，

透明度が数センチと著しく低くなる ζ とが知られてい

る16) 大路池ではこの Microcystisは， 1974年3月現

在出現するまでに宝らず，また，プランクトンや付着藻

類中には貧栄養水域に出現するといわれるものもかなり

みとめられている.流入河川のない本湖を掴養している

のは，おもに地下水であるといわれ， ζ の量的，質的な

もの，あるいは気温，風雨等の気象条件もあって，極度

に富栄養化が進んでいないものと推察される.

本j胡は島民の飲料水源、に使用され， 1971年に硬度が高

い乙ととカピ臭発生問題がもち上がった折，この原因究

明のために基礎調査を行なったものである.硬度に関し

ては水質基準以下で特に異常はなかったが，カピ臭発生

原因については放線菌が有力視された.水中および底泥

中から Strelうtomyces属の放線菌が 10種分離され，こ

れらを培養したところ，水中から検出されたカピ臭物質

である 2-methylisoborneolと geosmin を産生するこ

とが判明した17)
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中和明氏，岩野淳氏，長井孝夫氏，横浜市水道局 佐々
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O. 13 0.21 0.20 O. 19 0.17 

博士，小林艶子博士に御指導を賜わった.ここに深謝の

意を表します.

文 献

1)横山勝三，新井正:火山， 2， 21， 57， 1976 

2) Y oshimura， S. and D. Miyaji : Jap. Jour. Geol. 

Geog.， 13， 339， 1936 

3)福島 博:横浜市大論叢， 13， 1， 13， 1961 

4)水野寿彦:陸水誌， 22， 2-3， 63， 1961 

5)東京都水産試験場:やしお速報， 20， 1966 

6)松本淳彦:東京衛研年報， 25， 453， 1974 

7)新井正，森和紀，高山茂美:陸水誌， 38， 1， 

1， 1977 

8) Strickland， J. D. H. and T. R. Parsons : A 

Practical 出 mdbookof Sea Water Analysis， 

Fish. Res. Board Can. 1968 

9)堀江正治:陸水誌， 18， 1， 1， 1956 

10)新井正，高山茂美，関根清， {也:地理学評論，

45， 5， 364， 1972 

11)吉村信吉:陸水誌， 8， 1. 44， 1938 

12) Hortobagyi， T. : The Microflora in the Settling 

and Subsoil Water EmゴchingBasins of the 

Budalうest耳Taterωorks，Akademiai Kiado， Buda-

pest， 1973 

13)丸山晃:横浜市大学生論集， 8， 173， 1961 

14)一戸正憲:ibid， 8， 198， 1961 

15)高田継男:ibid， 8， 207， 1961 

16)桜井善雄，渡辺善人:信州の陸水， 1， 1974 

17)松本淳彦，土屋悦輝:水協誌、， 514， 42， 1977 



東京衛研年報 Ann. Reρ. Tokyo Metr. Res. Lab. P.H.， 29-1， 400-404， 1978 

都内陸水の生活環境!こ関する龍査研究(第7報〉

三五宅高大路池の植物ブランクトンおよびク口口フィ)J...量からみた富栄養化の現状 (1975年度〉

山崎洋子汽土屋悦輝*，松本浩一*

Limnological Studies on the Inland Waters in the Metropolis of Tokyo (VII) 

Eutrofication of Lake Tairo on the Miyake Island Evaluated from 

Species Composition of Phytoplankton and Amount of ChlorophyU値 a(1975) 

YOKO YAMAZAKI*， YOSHITERU TSUCHIYA* and KOICHI MATSUMOTO* 

緒 雷

三宅島の大路地は， 古くは吉村と宮地 (1936)1)， 水

野 (1961)2)によって，最近では新井(1977)3)によって

湖盆形態や湖水の理化学的性状の調査が行なわれてい

る.大路地は約2200年前に形成された爆裂火口内にでき

た最大深度9.4m，周囲約 2kmの小さな淡水湖である.

湖に流入・流出する河川はなく，その水位は降水および

地下水の湖水への流入 (3，000'--"6，000m3jday)3)と湖水

の地下への浸透・流出で保たれている.吉村らが調査し

た1932年には5.5mあった透明度が，現在では2.0.--..3.2m 

と約40年間に 2.--..3m近く低下しており，湖の富栄養化

の進行が著しいことを物語っている.富栄養化の進行に

は，湖の周囲をおおうシイを主体とする照葉樹林の落葉

落枝や挺水・出水植物群や地下水が湖水の栄養塩の補給

に大きな役割を果していると考えられる.大路池は島の

水道水源になっているが，湖水の硬度が高くまたカピ臭

が発生することから，給水地区の住民の苦情が多く，飲

用にはほとんど使用されていない.都衛研では，都衛生

局と三宅村役場の依頼をうけて1972年に大路地の水質調

査を行ない， 1973年には都水道局水質センター・川崎市

水道局と共に周年調査を実施した.大路地の植物プラン

クトンについては福島らの報告 (1958)4)があるが， 1年

を過してなされたものは上記の調査報告のみである5，ω.

1974年大路池の調査は一時中断されたが， 1975年から，

異臭発生物質の検出および水域の富栄養化の機構を解明

するために再び調査を行なっている .ζ こには， 1975年

5月から1976年3月までの植物プランクトンの変化と若

干の理化学分析の結果を報告する.

調査時期と方法

1975年5月31日， 7月6日， 8月26日， 12月5日と

1976年3月4日に調査を実施した. 1972年に設けた湖心

の定点で 5lのバンドン採水器を用いて 2mごとに採水

し，溶存酸素(ウインクラ一法)， pH (比色法〉を現場

で測定した.水温は東邦電探製 EST-3裂を用いて 1m

ごとに測定した.試水の処理と分析は以下のように行な

った.

1. クロロフィル G量 (chl.a)の定量 試水をグラ

スファイパーフィルター (WhatmanGF jC)でろ過し，

Strickland & Parsons7)の方法によって行なった. な

お，分析するまでフィ Jレターをー200

で保存した.

2. セストン量・懸濁態炭素 (POC)・懸濁態窒素

(PON)・溶存態炭素 (DOC)の定量 あらかじめ 500。

で焼いて秤量したグラスファイパーフィノレター (What楢

man GFjC)で試水をろ過し，懸濁態と溶存態lζ分け，

分析するまで-200
で保存した.フィ Jレターをデシケ

ーターで乾燥後秤量した値からろ過前のフィノレターの重

さを51いたものをセストン量とした. POCと PONの

定量は， CHNコーダー(柳本 Co.)を用いて行なっ

た. DOCの定量は Menzel& Vaccar・08)の方法に従

い赤外線ガス分析装置を用いて行なった.

3. 植物プランクトンの定量 試水 500mlをホルマ

リン固定後，その一定量について検鏡により細胞数を数

え，容積量 (algalvolume乙乙では藻体量とした〉を

算出した.

結果および考察

大路池は緯度 (34003つが低いので，夏期の水温は本

*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 
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Water Temperature， Dissolved Oxygen and pH in the Lake Tairo (W. T. oC， DO ppm) Table 1. 

Mar. 4， 1976 

Weather 

Atmos. Temp. (OC) 

Transparency (m) 

五ne

15.5 

2.。

Dec. 5 

wd
ハ
J

i

-
-
1
3
 

m

2

:

 

Aug. 26 

五ne

25.6 

2.4 

July 6 

cloudy 

30.0 

2.5 

May 31， 1975 

cloudy 

23.0 

3.2 

13. 5 10. 7 8. 0 

12.3 10.8 8.0 

11.4 10.6 8.0 

10.2 10.2 7.8 

9.6 6.8 7.5 

W.T. DO pH 

23.2 9.1 8.1 

23.2 9.2 8.6 

22.8 9.7 8.6 

18.4 10.1 8.6 

15.1 3.0 7.4 

7.9 

7.8 

7.8 

7.8 

7.7 

W.T. DO pH 

14.0 10.7 

13.8 10.0 

13.8 9.4 

13.7 9.4 

13.8 9.3 

8.5 

8.3 

8.0 

7.5 

7. 1 

W.T. DO pH 

27.1 8.0 

27.0 8.0 

26.8 7.8 

26.0 4.3 

24.8 0.6 

8.7 

8.8 

8.9 

8.0 

7.2 

W.T. DO pH 

8.4 

8.5 

5.3 

4.7 

0.7 

26.0 

25.7 

25.3 

22.2 

16.7 

W.T. DO pH Depth (m) 

0

2

4

6

8

 

Dominant Species of Phytoplankton Expressed as Cell Number in the Lake Tairo (cells/ml) 

The amounts of Oscillatoria sp. were expressed as total length of trichoms. (μIml) 

Table 2. 

Mar. 4， 1976 

Mougeotia sp. 

4700 

Dec. 5 

。 C. tetrapedia 

74000 

C‘stelligeγα 

8700 

Aug. 26 

Oscillatoγia Sfト

500000 

A.γαciborskii 

15000 

July 6 

A.γαciboγskii 

9500 

Oscill叫 oriαsp.

8400 

May 31， 1975 

Oscillatoriαsp. 

78000 

A. falcatus var. 

spir・illiformis 2500 

Depth 
(m) 

A. falcatus var. 

spirillifonnis 3600 

Mougeotia sp. 

4700 

A. falcαtus var. 

s]うirillifor・mis 4500 

C. tetrapedia 

170000 

C. stelligera 

6800 

Oscillatoria sp 

330000 

A.γαciborslui 

7700 

Oscillαtoria sp. 

30000 

A.γαciboγskii 

11000 

Oscillatoria sp. 

130000 

A. falcatus var. 

spirilliformis 4800 

2 

Mougeotia sp. 

7600 

A. falcatus var. 

spirilliformis 4300 

C. tetralりedia

53000 

C. stelligel・G

7400 

Oscillatoria sp. 

550000 

iL 1・σciborskii

14000 

Oscillat01・iαsp.

17000 

A. raciborskii 

12000 
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A. falcatus var. 

spirillifonnis 1600 

Mougeotia sp. 

6800 

A. falcatus var. 

spirilliformis 4100 

C. tetl・apedia

62000 

C. stelligera 

7400 

Oscillatoria sp. 

15000 

A.γαciborskii 

6400 

Oscillαtoria sp. 

9600 

A.γαciborslui 

4300 

Oscillatoriαsp. 

59000 

ん falcatusvar. 

spirilliformis 4300 
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45000 
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A. falcatus var. 

sρirilliformis 2000 

Blue-green Algae Diatoms Green Algae 

Anabae筑0全sisγacib01・skiiCyclotella stelligeγα Ankistrodesmus falcatus v紅. s全irillifor悦 :is

Cγucigenia tetrapediα 
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Dominant Species of Phytoplankton Expressed as Algal Volume in the Lake Tairo(105μ3/ml) Table 3. 

Depth 
(m) Mar. 4. 1976 

。 Mougeotia sp. 

32.70 

Dec. 5 

C. stelligera 

Aug. 26 

ハU
門

4

・
0
白

P

I

 

Q
凶G

 
・42V4'uv o

 

o
u
u
 

p
b
 

u
 

O
 

M
 

July 6 

Mougeotia sp. 

4. 19 

A. raciborskii 3.50 

May 31. 1975 

A. falcatus var. 

spirilliformis 8.31 

Mougeotia sp. 6. 62 

17.50 

C. tetrapedia 10. 00 

C. tetrapedia 22.70 Mougeotia sp. 

C. stellig・'era 13. 60 32. 70 

A. falcatus var. 

sPirilliformis 10. 50 

nu 
no 

p
u
 

co 
G
 

・4'vふ

Lo
 

e
 

g
 

''v 7
 

M
 

A. falcatus var. Mougeotia sp. 

spirilliformis 16. 10 12. 70 

2 

Mougeotia sp. 

52.60 

C. stelligera 14. 60 

A. falcatus var. 

spirilliformis 9. 85 

nu 
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-
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Mougeotia sp. 

13.30 

A. falcatus var. 

spirilliformis 5. 49 

Mougeotia sp. 4. 42 

4 

C. stelligera 14. 80 Mougeotia sp. 

C. tetrapedia 8.37 46.80 

A. falcatus var. 

spirilliformis 7.97 

q
h
 

qa 
・円。
pa 

Q
M
 

G
 

4
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O
 

G
 

S
 

U
 

O
 

M
 

Mougeotia sp. 

19.20 

A.fiαlcatus var. 

spirillびormis 14.50 

6 

C. stelligera 21. 80 Mougeotia sp. 

C. tetrajうedia11.40 31. 90 M
 

po 

p
 

eo 
G
 

U
 

o
 

e
 

ob 
u
 

o
 

M
 

Mougeotia sp. 

5.92 

Mougeotia sp. 

8.51 

8 

Total Algal Volume and Amounts of Seston and Chlorophyll-a in the Lake Tairo 

(Seston mg/l， Chl.αρg/l， TAV 106μ3/ml) 

Table 4. 

Mar. 4， 1976 Dec.5 Aug. 26 July 6 May 31， 1975 Date 

4.99 

5.25 

7. 10 

6.23 

3.94 

seston chl. a T A V seston chl. a T A V seston chl. a T A V seston chl. a T A V seston chl. a T A V 

21. 5 

19.2 

17.0 

16.9 

4.35 

5.36 

4.86 

4.65 

7.76 45.7 3.99 

8.40 44.9 4.93 

7.25 61.3 3.63 

7.58 48.1 3.45 

6.83 20.0 4.46 

2. 16 

1. 96 

3. 13 

1. 02 

0.88 

9.0 

10.1 

8.4 

10.8 

16.5 

2.37 

2.45 

2.21 

2.97 

6. 18 

4.3 0.89 

10.5 1. 75 

8.9 1. 89 

19.0 2.13 

8.2 0.64 

1. 89 

2.86 

2.51 

2.84 

3. 15 

1. 68 

2.21 

1. 07 

1. 86 

1. 24 

3.5 

2.9 

4.2 

4.2 

3.0 

1. 41 

1. 63 

2.05 

2.51 

3.04 

Depth (m) 

0

2

4

6

8

 

ない o 5月から 8月にかけては藍涼の Anabaenopsis

raciborskiiと Oscillatoriasp.が優勢となっており，

12月から 3月には Crucigeniatetrajうedia，Mougeotia 

sp.， Anki・'strodesmusfalcatus var. spirilliformis と

いった緑藻iζ優占種が移っている.けい蔀は Cyclotella

stelligerαが12月に第 2優占種となっただけで，他の時

期には数は少ない.本調査と松本らの報告6)の主な違い

は，①今回の 7月の 2m層と 4mJ麗で NIicrocystis

μerugz'nosaが認められた (ζれは住自に値する〉②12

月に優占種となった Crucigeniatetrapediaが1973年

には少なかったととであろう.大路池の植物プランクト

ンの細胞数はトリコームの長さを測定した Oscillatoriα

sp.を除いた場合でも103
，...._，104 ceIls/mlで， ζ の備は中

州、!の湖沼と同程度であるが，他の時期の水温は本州の湖

沼と比べてかなり高い (Table1). 7月， 8月における

溶存酸素は深度を増すに従って減少している.また pH

は8m層で若干低い傾向が認められる.透明度は chl.

G の少ない 5月が最も高く (3.2m)， chl. aの多い12J.j

と3月がそれぞれ2.1m，2.0mと低下している.これは

湖の大きさ(周囲約 2km)と深度 (7.7m)の類似して

いる松原湖の透明度(1.8m，...._，2. 9m)とほぼ等しいの.

Table 2には細胞数からみた優占積を示しである.

Oscillatoriαspp. (幅 0.8μ〉は細胞の長さが不明瞭

なためトリコーム〈細胞の連なった糸状なもの〉の長さ

の総和をもって細胞数に代えた.いずれの調査時期にお

いても，表層から 8m層までの優占種はほとんど変わら
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Table 5. Concentrations of Dissolved Organic Carbon， Particulate Organic Carbon and Particulate 

Organic Nitrogen in the Lake Tairo (mg/l) 

Mar. 4， 1976 Aug. 26 July 6 May 31， 1975 Date Dec.5 

DOC POC PON DOC PON 

O. 19 

0.25 

0.26 

0.23 

0.20 

POC 

1. 44 

1. 84 

1. 79 

1. 55 

1. 46 

3.4 

5.6 

5.0 

4.4 

6.3 

0.42 

0.44 

0.36 

0.37 

0.34 

2.76 

2.86 

2.38 

2.39 

2.23 

3. 1 

2. 7 

5.0 

3.4 

4.6 

POC PON 

O. 14 

O. 14 

O. 13 

0.26 

0.52 

0.98 

1. 01 

0.98 

1. 27 

2.85 

DOC 

10.7 

10.6 

5.6 

5.7 

12.5 

POC PON 

0.11 

O. 13 

O. 13 

O. 14 

0.31 

0.89 

1. 20 

1.11 

1. 12 

1. 69 

DOC 

4.5 

3.5 

7.2 

9.4 

9.7 

POC PON 

0.04 

0.06 

O. 18 

0.09 

O. 18 

0.37 

0.70 

DOC 

3.3 

2.6 

3.2 

3.7 

5.6 

Depth (m) 

n
U

円，，
u

d

佳

P
0
0
0

8月には深度を増すにつれ DOC/POCが小さくなっ

た. POC (0.37'"'-'2. 86mg/l)， PON (0.04---0. 52mg/l) 

は富栄養湖の lつである三方湖の値とほぼ等しい.

西線らは「物質生産などの立場から考えてみると，温

帯にあるからこそ深い湖は貧栄養であり，浅い湖は富栄

養なのであって，熱帯なら大部分の湖が富栄養湖になっ

ていると恩われる」と述べている 12) 大路池は，流入・

流出する河川をもたず，観光等による人為的な汚染もほ

とんど認められない自然状態の保たれた湖であるが，最

大深度は9.4mと浅く，地理的にも南に位置しているの

で湖の水温は冬期でも 6'"'-'70
と本州の湖沼に比べてか

なり高く，西僚らの言によると富栄養化をまぬがれるこ

とのできない湖といえる.湖の周聞をおおう樹林の落葉

落技や挺水・出水植物の枯死・分解等による湖水への栄

養塩の補給も湖の富栄養化の促進に大きな役割を呆して

いるといえよう.大路池は，植物プランクトンの細胞数

や容積量，chl.正l，POC， PON等の結果からみて，相

当進んだ富栄養型の湖といえるが，まだ水の華の発生を

みるにいたっていない.しかし， 7月の中層に Micro-

cystis aeruginosaが認められたことは， 湖の富栄養化

の進展にとって注目に値する.

今後は，湖の生産と物質循環を定量的に把握する ζ と

が，水域の富栄養化の機構を解明するために必至である

と考える.
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12月と 3月に高い. 7月の 6m届で chl.aの値が多い

のは，細胞の大きい Euglenaoxyuris (200cells/ml) 

の出現によると忌われる ， E. oxyurisは毎夏 6---8m

層に多く認められる. また， 8月の 8m層で chl.aの

値が大きいのは，乙の層が無酸素状態に近いことから光

合成細菌によるものと予想される.ζ の時期 8m層の水

に薄桃色の着色が認められた ζ とは，光合成細菌の存在

を暗示するものと思われる.chl. aは12月初旬に全 j霞

で高い値を示した.松本らの行なった周年調査において

も， chl. aの最高値は11月下旬のけい藻 Cyc.stelligera 

の出現時期に得られた.乙の時期の水温は13'"'-'140で，通

常温帯の湖沼でけい藻の増殖の認められる 3月末から 4

月の水温に相当する. 大路池の chl.aの値 (2.9"-' 

61. 3mg/mりは，富栄養湖といわれる松原湖 (4.8"-'11.3

mg/mり，中網棚 (3.0""""'6. 2mg/mりと比べて高く， 皐

居外苑濠群の冬期の chl.α(6.9，..，...，48.1mg/mりに匹敵

する.

Table 5にDOC，POC， PONの値を示す. 12月の

2m層を除き DOCは POCより数倍大きい値をとる.
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都内陸水の生活環境に関する調査研究〈第 8報〉

神田川水系善福寺川のユスリ力の種類相とその消長

大野正彦六松本 j告ーキ

Limnological Studies on the lnland Waters in the Metropolis of Tokyo (VIII) 

Composition and Seasonal Distribution of Chironomids in the River Zempukuji 

MASAHIKO OHNO中 andKOICHI MA  TSUMOTO* 

緒 F司

都市河川の水質の回復に伴い，ユスリカの大量発生

(不快毘虫〉が各地で問題となって久しい. との現象

は，東京都においては神田川水系で顕著であり，各区役

所で薬剤散布などを行なって防除を試みているのにもか

かわらず，芳しい効果をあげていないのが現状である.

問題となるユスリカの中で，蚊柱をつくり!古頭や家屋

に侵入し，沿岸住民に多大の苦情を生じさせるのは主に

セスジユスリカ Chironomusyoshunatsuiなどのユス

リカ亜科 Chironominaeに属するものである. 乙れら

のユスリカの生息場所，その環境要因，他種との関係，

および生活史，生態を知るととは防除対策の基礎資料と

して重要と思われる.また，ユスリカは水界の二次生産

に重要な役割を演じるにもかかわらず，分類が困難なた

め，わが国においてはユスリカの研究がわずかで，その

生態の知られている種は極めて少ない.

本報告は，都内中小河川の中で比較的水質の回復が進

み川 底生動物群集が回優し多様になりつつあるわ善福

寺川のユスリカ類の種の構成とその生息場所についての

調査結果を述べるものである.また，各調査地点のユス

リカ類の個体数の動態，台風がユスリカピ及ぼす影響と

その後の回復の様子についても言及した.

調査河川の概況

善福寺川は杉並区善福寺池に源を発し，主に住宅地域

を流れ，中野区弥生町で神田川に合流する全長 10km余

りの都市河川である.平常時の水量は少なく，事実上

は，上流の原寺分橋付近の湧水などが水源となってい

る.河床にオオカナダモ Elodeadensa，ヤナギモ

Potamogeton oxyρhyllus，エピモ P.cr九1msなど均支

多量に繁茂している地点が多いわ. 治水のため流路は護

岸工事が施されている.また，一部では河床もコンクリ

ート張りになっている.降雨時には下水道の遮水管から

汚水を伴う多量の水が急激に流入し，またユスリカ対策

の薬剤散布もしばしば行なわれている.このため，現在

の善福寺川は水質が回復の途上にあるとはいえ，そ乙に

生息する生物にとっては必ずしも好ましい環境とはいえ

ない.

調査地点・時期

耕整橋，春日橋，大宮橋，和田広橋の 4地点を調査地

点、として選び (Fig.1)，昭和51年 4月から52年 2月ま

で毎月 1，...，.， 2回，計16回の調査を行なった.次に調査地

点、の特徴をあげておく.

耕整橋:調査地点中最も上流部に位置する.水深は浅

く，ほとんど流れておらず，多置のヘドロ状の腐泥(そ

の内部は還元状態〉が沈積し，ヤナギモが繁茂してい

る.との100m下流の原寺分橋には豊富な水量の湧水が

ある.

春日橋:水深は 50cm以上もあり，水が停滞，泥が沈

積し，オオカナダモが多量に繁茂し，夏期には川市を覆

うようになる.

大宮橋:水深は 20cm程度，流速は 0.3m/secぐらい

である.オオカナダモ(被度が30-----4096)が繁茂してい

る.

和田広橋:神田川本流との合流点直前に位置する.護

岸施設がコンクリート張りの二段河床でかなりの流速が

ある(1.3m/sec). 11屈の狭い中央の水路に直径 50cm深

さ15cm程度の円形の陥入部が 1m間隔でつくられてお

り，その中に多数の石礁があり，そとから採集した.

耕整橋でやや汚れが目立つ程度で，春日，大宮，和田

広橋は BODが 3ppm前後で汚濁程度に差がなかった.

*東京都立衛生研究所環境保健部水質研ー究科 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 
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2""-'3日おきに回収し，ユスリカ成虫を集め

結果および考察

1. 種類相 採集したユスリカ類の幼虫の同定には，

Thienemann4)， Bryce & Hobart5)， Hirvenojaペ
Martin & Sublette7)，橋本尺北川9)，1to10)， Oliverll)， 

成虫では Tokunaga(徳永)12)，Brundin13)， Hirvenoja6)， 

Beck & Beck14)，橋本8)，Oliverll
)などの報告を参考に

を設置し，

fこ.

tJAIW唱。

Zempukuji Pond 

Kosei Br. 
〆

KICHIJOJI 

した.

その結果は Fig.2で示すように 5亜科，すなわち，

ヌマユスリカ亜科 Tanypodinae， ヤマユスリカ亜科

Diamesinae，コナユスリカ亜科 Corynoneurinae，エリ

ユスリカ亜科 Orthocladiinae，ユスリカ亜科 Chirono幽

minaeなどに属する 17taxaを同定する ζ とができた.

これらの試料中には， Orthocladiinaeと Chironominae

の種数，個体数が多かった. 出現した種は Mackey15)

の調査したテムズ川の Acorus(シ詔ウブの一種)zone， 

Nuphar (コウホネ)zoneのものとよく似ていた.

ユスリカの種類相は，どの地点でもほぼ同じであった

が，上，中流部(耕整橋，春日橋〉ではセスジユスリカ

Chironomus yoshi・'matsui(森谷16)はヨシマツユスリカ

と呼ぶように提唱している〉が，大宮橋ではツヤユスリ

カ類 Cr灯-i旨切Cωotωopμωs bi坑icαinct仰us人，Eucrゴi化cotωopりuωssり:ylve白strヅi

groupの{個周体数が多かつた. Thienemann17)は平地の

河川において，泥が出積し流れがあまりない場所では

Chironomusが，水草群落中には Cr.bi・cinctusが多

Sampling Station 

調査方法

河床状況により，石磯部(和田広橋)，砂磯部(大宮

橋)，水草群落中の箇所(大宮橋，春日橋はオオカナダ

モ，耕整橋はヤナギモ〉を選定し，サーバーネット〔内

法 25cmx25cmの金属方形枠に60メッシュ(孔径250μ〉

のサラン網を付したもの〕により，各地点で 1'"'-'2回，

枠内の生物を採集し，水平の場合は枠内の水草をすべて

切りとり底部の泥も採集した.試料は容器に収め，ホノレ

マリンで固定し，試験室に持ち帰り， JIS 590μ のふる

いを用いて水中でふるい，肉眼および双眼実体顕微鏡

(x20-60)下で肉眼的底生動物を選び分け，ユスリカ

幼虫の同定計数を行なった.水草は付着物をできるだけ

とりきり， 80
0
で一昼夜乾燥し，重量を測定した.

また，大宮橋付近の川に面している民家にライトトラ

ップ(富士平工業製 FHKスーパーライトトラップ〉

。』ー」盟ー~m

Fig. 1. 
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く，止水や川の流れの緩やかな部分で水草や泥のある所

では E.sylvestrisが生息していると述べている .Cr. 

bicinctusは河JrI，小川，池，貯水油など様々な所に分

布するが，本来は流水に生息するものであり E.

sylvestrisは Bewuchform (水草などが茂った所に多

い型〉であると Reiss18)は述べている.また， Mackey15) 

は Cr. bicinctus group， Cr. (EzμIC口r槽1ゴよiμ~'c‘刀ot初01ρり1μISο〉 占sylんvestがrソJ

groupが Ac∞oruszone久， Nuphar zoneの優占種である

と報告告.している. Cr. bicinctusが大宮橋に多いのは比

較的流れがあり，水草(オオカナダモ〉が繁茂している

ためであろう.春日橋に Chironomus(善福寺川におい

てはほとんどが Ch.yoshimatsuiで， 溜り 71<，池，貯

水槽で多く見られるというヒジモンユスリカ Ch.

samoensisも夏期に多く出現した〉が多いのは河床に

多量の泥が洗積しているととや，水が停滞し，水草の繁

茂により大宮橋に比べて夜間に溶存酸素の急激な減少が

みられ (Table1)， 水草を好み止水にも生息できる

Cγ. bicinctus， E. sylvestris にとって好ましい環境で

ないためと思われる.

和田広橋で Cr.biι、inctus，E. s，り')，イfゐve釘striお~'s gro∞up以外

の種 (Cric

iにζ占める割合が大きく， Tanipodinaeが採集できなかっ

た.これは底質が石擦で流速がかなりあるととによるも

のと恩われる.耕整橋においては，Clz. yoshimatsui以

外の種を常に若干採集できた.乙れは近くに湧水がある

ととによると考えられる.水温が低下するにつれ，どの

地点でも Cricotopusspp.) Ortlwcladius sp.の個体数

が増加し， 52年 1月の大宮橋でヤマユスリカの一種

Diamesinae sp.を採集した.

2. 個体数の変動 5月から 9月にかけての降雨によ

り頻繁に起とる増水，およびユスリカ駆除のための薬剤

散布はユスリカ類の個体数を大きく減少させた.春日橋

Table 1. Daily Changes of Dissolved Oxygen 

Concentration in the River Zempukuji 

time and date 

9 : 00， 3， Oct. 1977 

12: 00 

15 : 00 

18: 00 

20: 00 

21 : 00 

22: 00 

24: 00 

3: 00， 4， 

Kasuga Br. 

5.5mgjl 

9.8 

6.9 

2.4 

1.1 

0.3 

0.3 

0.6 

Omiya Br. 

7.8mg/l 

13.4 

12.4 

8.5 

6.0 

3.0 

2.6 

，長

R1泊50~ 

BAム/
皐 4 5 6 7 8 9 10 n 1目2 12 M日NTH

Fig.4. Population Fluctuation of 型竺~sp

at Wadahiro Br. during the Period from 

April 1976 to February 1977 

では Ch.yoshimatsuiが51年 6月から10月にかけて小

さな個体数で続き，森谷19)の砂押川の調査のような明瞭

な 1カ月おきのピークは見られなかった.耕整橋では 6

月 1日の調査で 25x25cm2 中に3，200個体を採集した

が， 6月17日の調査以降，少数のユスリカしか採集でき

なかった.また，和問広橋は河床構造のためか，個体数

の変動は他の地点と比べて大きかった (Fig.3). ζの

個体数の変化は同時に採集したコカゲロウの一種Baetis

sp.のものと類似しており (Fig.4)，何らかのストレ

スが和田広橋の底生動物群集にくわわったものと思われ

る.

上，中流部で下流部に比べ夏期に小さな個体数〈密

度)になったのは薬剤散布が主に上流部に行なわれたと

とによると思われる.春日，大宮橋に比べ耕整橋で少数

のユスリカしか採集できなかったのは，多量の腐泥が出

積していることやミズムシ Asellushilgendolプ五が多

数生息しているととなどによるのかもしれないが，乙の

ユスリカとミズムシとの関係については不明である.

以上述べてきたように，善福寺川 ~C生息するユスリカ

幼虫の個体数の動態はユスリカ各種の季節的?首長と様々

なファクター，例えば降雨時の急激な流量増加，下水の

オーノイーフロー，薬剤散布などが相互に絡み合い，複雑

なものとなっていた.

3. 台風通過後の回復 昭和51年 8月末から 9月上旬

にかけて降雨があり， 9月 9日に台風17号の影響で短時

聞にかなりの雨量があり，善福寺川は氾濫した.それ以

〉、

色い t旬、}
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降はあまり大規模な流量の増加はなく，特に12月以降は

水位が安定していた.

9月16日に耕整橋，春日橋，大宮橋水草群落部，砂磯

部，和田広橋で調査採集を行なった.25x25cm2中のユ

スリカの個体数はそれぞれ，9， 1， 17， 0， 0でほとん

どが Ch.yoshi1natsuiであった.その後， 春日橋，大

宮橋で、は個体数の急激な増加をみた.しかし，その増加の

様子は両地点で異なっていた.春日橋では Ch.yoshima“ 

tsuiのみの増加であった.大宮橋では台風通過後から 1

カ月間は採集したユスリカ幼虫の総個体数に占める Ch.

yoshimatsuiの割合は高く，個体数の増加が認められ

た.しかし， 11月に Cr.bici・nctusなどが現われ，Ch. 

yoshi1natsuiは総個体数の20'"'-'30%程度になり， 1月に

は10%にも満たなくなる.同様のととが大宮橋近くの民

家にとりつけたライトトラップで捕集したユスリカ成虫

でもいえた (Fig.5). 9月中旬'"'-'10月初旬では， ほと

んどが Ch.yoshiJnatsuiであり， 10月初旬から 0・-

bicinctusなどが現われる.Cr. bicinctusが一世代を要

するのにほぼ一カ月といわれている 20)乙とを考えると，

11月に多数見られた幼虫は10月に出現した成虫の産んだ

世代，すなわち台風後から 2世代目であると推定でき

る.

和田広橋では河床構造のためか，大宮橋のような Ch.

yoshiJnatsuiの急激な増加は認められなかった.

4. Ch. yoshimαtsuiの大量発生の防除について

現在神田川水系で問題になっているのはほとんどが Ch.

yoshimatsuiである.善福寺川大宮橋附近で小型の比較

的飛朔力の弱いユスリカが蚊柱をたてているのをよく見

かけたが，住民に苦情がでている様子はなかった.また

Ch. yoshimatsui以外のものは今まであまり問題にな

らなかったととからみて，神田川水系のユスリカ対策で

対象となるのは主に Ch.yoshimαtsuiであると思われ

る.

「ユスリカの大量発生の基本的な対策の一つは水質の

回復に基づくバランスのとれた生態系の確立である.つ

まり天敵である魚類をはじめ， ミジンコ類や肉食性のイ

ジピノレ， ヒドラ，ウズムシなどの生息が可能な水質 (s-

中腐水性， BOD 5ppm'"'-'貧腐水性 BOD2.5ppm以下〉

にして生物相を豊富にしてゆくととが望まれる」とユス

リカの発生要因報告書21)~C書かれている.しかし，今回

の調査で春日橋においてシマイシピノレ Elアobdellaline・

ataの個体数や現存最が大きいにもかかわらず， Ch. 

yoshimatsuiの急激な増加が認められたとと，大宮橋で

エリユスリカ類 OrthocIadiinaeが Ch.yoshimatsuiの

殖を抑えるように忠われたことなどから，天敵よりも

Ch. yoshimatsui以外の比較的問題とならないユスリカ

類の増殖を可能にする ζ とが Ch.yoshiJnatsuiの大量

発生防除に役立つものと思われる.それには水質の良化

はいうまでもなく，7]<.を停滞させず，繁茂した水草の呼

吸などから生じる夜間の溶存酸素濃度の減少をなくする

ととであろう.

Cr. bicinctus， E. sylvestris groupの生息地に比べ

て汚濁の進んでいる所にも Chironomω は出現すると

Robackは述べている 22) また本調査から，Ch. yoshi. 

matsuiは他のユスリカ類に比べ増水などの物理的なス

トレスや低溶存酸素濃度に耐えられることがわかった.

もし，Ch. yoshimatsuiが Cr.bicinctus， E. sylvestris 

groupなどより薬剤に対して耐性があると考えられるの

なら，台風通過直後の調査の時と同じように，薬剤散布

後に残るものは， ほとんどが Ch.yoshimatsuiで，そ

の後，Ch. yoshimatsuiの増加がおこると思われる.

Ch. yoshimatsuiがかなりの数で生息している時に再び

散布を行なうと， 11月の大宮橋でみたような Ch.yoshi・

matsui以外の種の増加がおとらなくなる. 薬剤散布を

頻繁に行なう ζ とは確かにユスリカの個体数を減少させ

はするが，ユスリカに薬剤抵抗性をつけさせ23九散布を

やめると，台風通過後まもなく Ch.yoshimatsuiの個

体数の増加が観察されたように，すぐ元の状態に回復

し，競争相手のいないととから，大量発生が起とりやす

くなるため，セスジユスリカの防除対策として好ましい

と思えない.

神田川水系では毎年 3~4 月頃より Ch. yoshimatsui 

の発生が認められ， 6月中，下旬あたりから大量発生が

おとるととが報告されている 24) 大量発生を防ぐには春

日橋で示されたように， 1月lζ比べ幼虫の個体数が少な

く，羽化がまだ始まっていない 2月頃の幼虫を削除する

のも一つの方法であろう.

f商 要

1. 都市河川の一つである神田川水系善福寺川のユス

リカ類について，昭和51年4月から52年2月まで毎月調

査を行なった.

2. 5亜科に属する 17taxaのユスリカを同定でき

た.

3. 上，中流部の水の停滞しているがl'整橋，春日橋で

はセスジユスリカCh.yoshimatsui， 下流部の流れのあ

る大宮橋，和田広橋ではエリユスリカ類 Orthoclodiinae，

特に Cr.bicinctusが多かった.

4. ユスリカ各撞の季節的消長と降雨による増水，薬

剤散布などが絡み合って個体数の動態は複雑なものにな

っていた.
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5. 台風による増水後残ったものは，ほとんどが Ch・

yoshimatsuiであった.春日橋では Ch.yoshimatsui 

の増加がおとったが，大宮橋ではしだいに Cr.bicinctus 

が多くなった.

6. Ch. yoshimatsuiの大量発生防除について考察

を行なった.

謝辞 調査にいろいろと便宜をはかつて下さった杉並
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力して下さった粟田安之氏，善福寺川の水質の昼夜観測
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都内陸水の生活環境に関する調査研党〈第 9報〉

繰藻の一種 Mougeotiαsp.による臭気物資 p回Cresol，Indole雪 3-斑ethyUndoleの確認

土屋悦輝汽松本淳彦*

Limnological Studies on the Inland Waters in the Metropolis of Tokyo (IX) 

Odorous Compounds from a Green嗣alga，Mougeotiαsp・， from the Lake Tairo，斑iyakeIsland 

Identification of p闘Cresol，lndole and 3-Methylindole 

YOSHITERU TSUCHIY A * and A TSUHIKO MA  TSUMOTO* 

水中の徴生物によって生ずる水道水の異臭味発生は水

源の湖沼，河川などの富栄養化の進行に伴って増加して

いる.特に放線菌，藍藻類が産生する臭気物質 2-meth-

ylisoborneol， geosmin によるかひ、具は全国各地で発生

し問題となっている.以前から藻類を培養するととによ

ってかび臭，メロン臭，魚臭，青ぐさ臭わなどが発生す

る乙とが知られているが，その原因物質はほとんど解明

されていない. 71<界の微生物に由来する異臭発生の要因

としては，放線菌，藻類などの代謝物質，藻類の腐敗分

解物質などが考えられる.著者らは水道水源として利用

されている三宅島大路油のかび臭物質の確認へ 大路油

より分離した放線簡のかび臭物質の産生量3)， 池水中の

かび臭物質の超徴量分析4)などを行なってきた.本報告

は大路池においてプランクトンネットで垂直引網して採

集したプランクトンを放置した結果発生した臭気物質の

確認を行なった.

実験の部

試薬 0-， m-， 1う目cresol 和光純薬. indole，2目meth・

ylindole， 3-methylindole 東京化成.

装置および条件 Kuderna Danish (以下KDと略す〉

濃縮器 濃縮管部を常時400に加温し，アスピレータで吸

引し，減圧状態で使用した.ガスクロマトグラフ〈以下

GCと略す〉装置 島津 5APF型， GCの条件はカラム

10% SE-30chromosorb W A W HMDS 3 mmゆx2m，

カラム温度1000，検出器 FID， 検出器温度2500
， キャ

リヤーガス N240ml/minで使用した. クレゾーノレ異性

体の分離にはカラム 5% KG-01 chromosorb W A W 

HMDS 3mmゆx1. 5m，カラム温度1300，その他は先の

GC条件と同様にして使用した. methylindoleの分離

にはカラム10%Triton X 100+ 10% KOH chromosorb 

W AW  HMDS 3mm件x1.5，カラム温度1600，その他

は先のGC条件と同様にして使用した.ガスクロマトグ

ラフー質量分析計 (GC-MS)，島、津 LKB-9000型カラム

などはGCで使用したものと同様で， Inlet温度1700
，

セパレータ温度2500，キャリヤーガス He30ml/minで

行なった. MSの条件はイオン源温度2900
，イオン化電

圧 70eV，イオン加速電圧 3.5KVで行なった.

プランクトンの分解物からの臭気物質の抽出 大路池

より採集したプランクトンの優占種は緑藻 Mougeotia

sp.であった. l態濁状のプランクトン約 250mlをポリ

容器に入れ栓をし室温に放軍した結果， 2日後に異臭が

発生した.との試料をフィノレターでろ過し，ろ被をジク

ロノレメタン 30mlで3回抽出を行ない， 抽出液に無水

硫酸マグネシウムを加え脱水し) KD濃縮器で 1ml~ζ 

濃縮し試料とした.とれをGC，GC-MS ~(供した.

結果および考察

濃縮した試料は強い下水臭を示した. GC~とより主な

ピークが三穏得られたくFig.1). ζれらのピークにつ

いて GC-MSを行ない，そのマススベクトルから構造

を推定し，標準品と比較し，さらにGCの保持時間〈以

下 tRと略す〉を比較して確認を行なった.

Peak A の確認、 PeakA のマススペクトルは M+

m/e108， base peal王 m/e107で，その他のフラグメント

ピークから cresolであるととが推定された (Fig.2-a). 

標準品 0-，m-， p-cresolと試料のマススペクト Jレ

を比較した結果，m-および p-cresolのそれと一致し

*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 
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3 
-methylindoleが主な原因物質であることが確認され

た.また実際に落合下水処理場の下水 2lをジクロルメ

タンで抽出し，先の本試料と同様に処理し， GC， GC-

MSを行なったところ，明らかに同じ tRを示す 3つの

ピークがガスクロマトグラム上に得られ， GC-MS によ

るマススペクトノレからこれらは同一物質であることが確

認された.プランクトン分解物から三物質が生成された

機序は次のごとく推察される.p-cresolはプランクトン

の組成アミノ酸 phenylalanine に起因し， とれが

phenylpyrvic acidとなり， p-cresolになるととが報告

されているの. Indole， 3-methylindoleは同じくアミ

た. 10% SE-30のカラムでは両物質のは一致し分離が

できないため， 5タ6KG-01のカラムを使用し異性体の

分離を行なった. その結果 oーは tRが13分で，pーは

17分15秒であり，刀トは18分30秒であった.Peal王 A の

tRは17分15秒で p-cresol と一致した. 乙の物質の臭

気はフェノーノレ臭を呈し，塩素処理を行なうことによっ

て，より強い不快臭を呈する ζ とが知られている.

Peak B の確認 Peak B のマススペクトノレは Mヘ
base peakとも m/el17であり，その他， M-27(-HCN) 

のm/e90などから indoleと推定された (Fig.2-b). 

標準品との比較で，マススペクト JレおよびGCの tRが

一致し， Peal王Bは indoleと確認された. この物質は

下水に似た臭気を呈する.

Peak Cの確認 PeakCのマススベクト jレは M+

m/e131， base peak m/e130，その他 M-27(-HCN)の

m/e103， m/e77 (-HC百 CH-HCN)などから methyl-

indoleと推定された(Fig.2-c)， Powersめの報告なと、か

ら， Peal王Cは 2ーまたは 3-methylindoleと推定された

.使用したカラムでは， 2-， 3一体とも GCの tRは一致

し，分離ができないため， 10% Triton X+ 10% KOH 

のカラムを用いて異性体の分離を行なった. その結果

2ーの tRは12分30秒であり， 3-の tRは12分であった.

Peak Cの tRは12分で 3-methylindoleのそれと一致し

た.乙の物質は skatolと呼ばれるもので， 糞便臭を呈

する.確認された物質の標準品を， GCのピークに近い

比率で混合したものの臭気は，試料の臭気と良く類似し

た.乙の乙とから， 本試料の臭気は ρ-cresol，indole; 
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ノ酸 Triptophaneがバクテリアの介在によって， それ

ぞれindole，3-methylindole に変化する ζ とが知られて

いる.乙の ζ とから密封された容器中の Mougeotiasp. 

は放置されるととによって嫌気状態になり，バクテリア

の介在などによって同様な分解をおこしたものと考えら

れる.従来，藻類などの腐敗分解によって異臭を発する

ζ とが知られていたが，その原因物質の確認はなされて

いなかった.今回実験室中でのプランクトンの腐敗分解

によって確認された物質は，自然水界のプランクトンの

腐敗分解によっても起ζ る可能性を示唆しており，実際

に湖沼などにおいて“水の華"による大量のプランクト

ンの腐敗分解によって異臭を発生する例もあり，先の三

物質が臭気原因物質と考えられる.今後湖沼などでの異

臭の発生した時点で，臭気物質の確認，水への影響につ

いて継続して調査を行なう予定である.

謝辞 本報告に当り御指導いただいた東京大学薬学部

教授岡本敏彦博士，同助教授首藤紘一博士に，また三宅

島大路池調査に際し御協力いただいた三三宅村長大沼良三

氏，水道温泉課長田中勘一氏他水道課各位に深謝いたし

ます.

(本研究の概要は日本薬学会第97年会1977年4月に発

表した.) 
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感染症等に関する調査研究

SUl'veillance on Food-borne Infections and Bac. 

terial Food Poisonings in Tokyo 

Senzo Sakai: Proceedings of the Fifth SEAMIC 

Seminar on Gastrointestinallnfections in Southeast 

Asia， 70， 1978 

The number of the reported cases of bacillary 

dysentery in Tokyo was 5，000-15，000 a year until 

1966， but it has decreased rapidly thereafter with 

only 150 in 1975. The most common serotype of 

Shigella isolated from patients during the past 

decade was S. sonnei， followed by S. flexne1・i2a， 

3a， 2b and 1 b， and there were only a few cases of 

S. dysenteriae and S. boydii， which were proved 

to be imported cases. 

As to typhoid fever， the number of the reported 

cases was between 150-350 a year until 1966， but it 

started to decrease sharply from 1970 with only 44 

patients in 1975. 

The statistics on food poisoning during the past 

decade indicate that the annual occurrence of the 

outbreaks was 159 involving 3，333 cases， in average. 

The most prevailing causative organism of bac-

terial food poisonings was Vibrio parahaemolyticus， 

followed by Staphylococcus， Salmonella， Pathogenic 

Escherichia coli and Clostridiurn perfringens， listed 

in order. 

The most common causal foods in V. parahae-

molyticus food poisoning were marine五shesand 

shellfishes and their products. The food poisoning 

due to these organisms was always concentrated in 

July， August and September， and none have occurred 

during the winter. Over 80% of the strains of V. 

parahaemolyticus isolated from the patients gave 

positive reaction in the Kanagawa phenomenon test. 

Staphylococcal food poisoning occurred regardless 

of season， and in most cases， due to prepared deli-

very food and to nigiri-meshies (rice balls) or su-

shies. 

Salmonella food poisoning also developed re-

gardless of season， as in the case of Staphylococcal 

food poisoning， and its vehicles were mostly meats 

and their products. The prevalent serotypes of 

Salrnonella isolated from food poisoning cases 

415 

were S. typhimurium， • S. enteritidis， S. thompson 

and S. infantis. Salmonella isolates obtained from 

food poisoning patients， sporadic cases and healthy 

carriers in Tokyo have become extremely diversi五ed

in their serotypes recently. 

Increasing Importance of Antibioまic崎Resistant

Baderia in Food Hygiene 

Makoto Ohashi: Proceedings of the Fifth SEA 

MIC Seminar on Gastrointestinal Infections in 

Southeast Asia， 85， 1978 

近年，抗生物質耐性菌の問題は臨床医学領域だけでな

く公衆衛生など種々の分野で大きな関心事となってきて

いる.乙とでは，サノレモネラや赤痢菌の耐性菌の出現状

況や耐性菌による伝染病の疫学について言及するととも

に，さらに耐性菌の問題は，単に臨床医学だけでなく環

境衛生や食品衛生などの面から総合的にとらえでいく必

要性のあるととを強調した.

Drug Sensitivities of Sαlmonellαtyphi and Ss. 

pαratyphi A and B lsolated in Western Pacific 

Area 

Takeshi Terayama: Proceedings of the Fifth SE 

AMIC Seminar on Gastrointestinal lnf訟ctionsin 

Southeast Asia， 121， 1978 

1972年にメキシコではじめてCPを含む多剤耐性チフ

ス菌が分離されて以来，世界の各地で多剤耐性チフス菌

が分離されるようになった.東南アジアおよび日本で分

離されたチフス菌の各種抗生剤耐性試験および耐性菌の

伝達性 Rplasmid について検討した結果について報告

した.東南アジア，特にタイ国で分離されたチフス菌の

中に，多剤耐性株が多数認められ，しかも多剤耐性菌の

ほとんどが伝達性 Rplasmid保有株であった.

ブドウ球菌性疾患と毒素および原閤菌の菌型

寺山武，潮田弘:臨床と細菌， 4， 93， 1977 

黄色ブドウ球醤は病原性や毒力にかかわる多種多様な

毒素や酵素を産生するが，乙れらのうち毒素が直接疾患

と関係するものはブ菌食中毒の原因毒素であるエンテロ

トキジンとブドウ球菌性 TENの原因となる Exfolia-

tive toxinのニつが現在その実態の解明されたものと

いうととになろう.本報では感染症における黄色プ菌の

問題を主眼~C，原因菌の菌型と疾患との関係，とくに近

年注目されてきたらTENの表皮剥離という特異な症

状を惹起する毒素である Exfoliativetoxinの毒素学的
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な問題についてはふれなかった.

Correlation between Epithelial Cell _Infectivlty 

In Vitro and _O-Antigen Groups of Yersiniα 

enterocoliticα 

T. Une， H. ZerトYoji， T. Maruyama and Y. 

Yanagawa ; Microbiol. lmmunol.， 21 (12)， 727， 1977 

Yersinia enterocolitica has been isolated from 

patients mainly with intestinal disorders throughout 

the woi:ld， includirig Japan， and the organisms are 

assumed to be one of the enteropathogenic bacteria 

for human beings. .In our experiments to clarify 

this pathogenicity， it was observed that the patho-

geniG .stiarns of the clinical isolates v:igorously Peileぜ

tra.ted ，epithelial 'cells ~n vivo_ and in vitro， and 

severe enteritis analogous to， thaUin man could ，be 

tr:odUeed -.inもrabbit.sby intraduodenal inoculation. 

Based on these results which suggested that the 

penetration of the bacilli through epithelial linings 

of the intestinal mucosa was an，essential factor for 

establishment of infection， Y. enterocolitica was 

considered to be an invasion type enteric pathogen 

such _ as Shigella flexneri and Salmonella typhimu-

rzunz; 

Although Y. enterocolitica is at present. divided 

into various O-antigen groups， ，. the question remains 

as tO' whether' all these strains have pathogenicity 

foI' humaIi beings. ThlIs， we attempted an in vitro 

investigation to clarify the pathogenicity of belong-

ing to Y. enterocolitica by penetration into HeLa 

cells with special reference to their O-groups. 

Yersiniαenterocoliticα の病原性

丸山務:モ夕、、ンメディア， 24(6)， 315， 1978 

Yersinia enterocoliticaは広く自然界に分布してい

るが， ヒトおよび動物に病原性を発揮し得るものは限ら

れた血清型であるとされている.また，本菌によるヒト

の感染症はその感染像が多彩であり，それぞれの病型は

特定の血清型と密接な関連のある ζ とを指摘する ζ とが

できる.しかしながら，乙うした臨床的，疫学的研究に

比較して本菌の病原因子，病像の本態あるいは発症機序

といった問題についてはごく最近までに得られた確実な

成果は極めて少ないのが実状である.

私どもは，乙れら本菌の病原性をめぐる諸問題を解決

するためにはまず実験的感染の方法論を確立することが

先決であると考え，乙れまでにサノレ，イヌ， ウサギ，マ

ウスさらには培養細胞を用いて検討を進めてきた.ここ

では私どもが各種材料より分離した新鮮株のマウスへの

静脈内接種による実験的感染の成績を中心に本菌の病原

性について述べ，血清型と病原性との関連，さらに下痢

症由来株と敗血症由来株との感染像の特徴についても考

察を加えてみた.

サルモネラの生態に関する研究 淡水魚における本

菌保菌について

伊藤 武，坂井千三，福山正文，上村知雄:麻獣大研

報， 2(1)， 197， 1977 

著者らは前報において，愛がん用カメがサノレモネラを

高率に保菌し，しかも長期間にわたって本菌を排菌する

ととを明らかにした.その際，カメなどと同様な環境に

生息している淡水魚もサノレモネラを保菌しているととが

示唆された.

そ乙で，今回は本菌の生態学的研究の一環として，河

川に生息している淡水魚についてサJレモネラの検索を行

なった結果，淡水魚の腸管内容物から高率にサノレモネラ

が検出されたので，それらの成績について報告した.ま

た， 自然環境におけるサノレモネラの生態サイクルと淡水

魚との関連についても言及した.

Chemical Modification of Staphylococcal Entero-

toxin B with Tetranitromethane 

Hideo Igarashi and乱1erlinS. .Bergdoll: Jaρ. J. 

lvled. Sci. Biol.， 31 (2)， 1978 

ブドウ球菌エンテロトキシン B (SEBと略〉は分子

量が28，366で 239のアミノ酸残基からなっており，その

うち， Tyrosineが21残基含まれている. との21残基の

うち何残基が“freetyrosine"か，さらにどの配列順位

の Tyrosineが“free"であるかを明らかにするため，

テトラニトロメ夕、ンを用いる緩和な条件でのニトロ化を

行ない，何残基の Tyrosineがニトロ化されるかを調べ

た. SEBの Tyrosine残基の15モノレ倍過剰のテトラニ

トロメタン濃度と SEBをlOC，18時間反応を行なっ

た.その反応液から SephadexG-100 によるゲ、ノレ伊過

で monomerN02-SEBを分離した. との monomer

N02-SEBはアミノ酸分析の結果， 21の Tyrosine残基

のうち 6残基がニトロ化されていたが，抗血清との反応

性はニトロ化しない SEBと同じであった.さらに実験

を続けたが， monomer N02-SEBは重合しやすく， ニ

トロ化された Tyrosine残基の配列順番を明らかにする

ζ とはできなカユったト



サルモネラ症の治療の適正化に関する研究

斉藤誠，今川八束，御簾納孝次郎，平石浩，鵜飼

新一郎， 松原義雄，菱沼義興，高橋良二， 問中 英，

山口 剛，清水長世，坂井千三，伊藤武:臨床研究紀

要， 51年度， 373， 1977 

前報において，サノレモネラ患者および保菌者を対象と

してホスホマイシン，フラトリジンによる化学療法を試

みると同時に，散発下痢症由来のサノレモネラの分布，分

離サノレモネラの抗生物質耐性，特異な経過を示したサノレ

モネラ症の蒐集に努めた.その結果，ホスホマイジンの

対症状効果は期待したほどでなく，フラトリジンはさら

に検討を要する ζ とが明らかになった.また臨床につい

ては，菌型によって症状が著しく異なるとと，サノレモネ

ラ健康保菌者の感染源的な意義は別として，その除菌が

意外に困難である ζ とも実証された.

今回については，前回と同様にサノレモネラ症の臨床疫

学的実態を把握することが，化学療法の適正化に密接な

関係にあることを承知し，その面の資料の蒐集に努める

とともに，フラトリジンの投与法を改良し検討した.

Amoxicillinによる梅毒の治療とその効果

小野田洋一， 津上久弥， 善養寺 浩， 大久保I腸夫，

深井孝治:The JajうaneseJournal 01 Antibiotics， 30 

(9)， 744， 1977 

Amoxicillinを用いて冬期梅毒患者を治療し，抗体価

の消長からその効果を検討した.

初期および早期梅毒症例に対しては 100%， 晩期梅毒

症例に対しては66.7%，成人先天梅毒には60.0%の有効

性を持つととを明らかにした.

副作用として， GO， GPTの一過性の上昇が認めら

れたほか， 86例中 3例に発疹が認められた.

Amoxicillinの実験的抗トレポネーマ作用について

大久保暢夫，柴田実，柏木義勝，善養寺浩:The 

Japanese Journal 01 Antibiotics， 30(9)， 756， 1977 

Amoxicillin (AMPC)の抗トレポネーマ作用を in

vitroおよび invivoの両国から検討し， 次の結論を

得た.

1) T.p. Nichols株に対する AMPCの MICは0.5

μg/ml，対照薬剤に用いた Dicloxacillin(MD IPC) 

のそれは 0.1μg/mlであった.

2)背皮内感染群では，皮疹の消槌lと治療終了後20日を

要した.

3)皐丸内感染群では， AMPCと対照薬剤との聞に特

に差は認められず，ほぼ同様の修復機転を示すとと
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が病理組織学的に確認された.

Amoxicillinによる握紅熱の治療

飯村達， 清水長世，柳下徳雄¥ 大久保11易夫， 柏木

義勝，柴田 実，永瀬金一郎:小児科臨床， 31， 2， 145， 

1978 

小児科狸紅熱患者123例に Amoxicillinを，対照とし

て150例1<::Aminobenzyl PCを投与し， その効果を比

較した.

その結果，下熱，皮疹消槌日数，再排菌例，副作用等

両薬剤の狸紅熱に対する治療効果は，ほとんど同等であ

ることが明らかにされた.

lmproved Reversed Passive Hemagglutination 

for Simple and Rapid Detection of Staphylococcal 

Entel'otoxIns A-E in Food 

Sumio Yamada， Hideo Igarashi and Takeshi Tera-

yama : Microbiol. bnmunol.， 21 (12)， 675， 1977 

Detection and identification of staphylococcal 

enterotoxin in food or culture filtrates were performed 

using the reversed passive hemagglutination (RPHA) 

technique， with formalized sheep red blood cells 

(FSR日C)sensitized with immunoglobulins of anti-A， 

B， C， D， and E rabbit hyperimmune sera fractionated 

by a伍nitychromatography. The FSRBC sensitized 

with antì-A~E immunoglobulins showed a high 

level of reactivity and speci五cityin RPHA， against 

homologous types of puri五edenterotoxins and culture 

臼tratesof toxin-producing strains. No non-speci五c

reactions with various ingredients in foods nor cross-

reactions among enterotoxin types were observed. 

The minimum amount of enterotoxins in foods 

detected by RPHA was calculated to be 0.01μg/g 

without concentration， and the recovery rate of 

experimentally added toxins was calculated to be 

about 80%. 

Under routine laboratory practice， detection and 

identi五cationof enterotoxins from incriminated foods 

of five food poisoning outbreaks were performed by 

RPHA within 3 hr after reception of the specimens. 

Among them， three were determined to be enteroto-

xin A food poisoing， one to be toxin C and the rest 

to be intoxication of A and D. The concentration 

of the toxins was between 0.014 and 3.65 pg per 

gram of food. 
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ブドウ球菌ヱンヂ口トキシンに関する研究〈第E報〉

精製毒素の物理化学的性状，ならびに食中毒および自然

界由来黄色ブドウ球菌の本毒素産生能とその型別

山田澄夫:麻布獣医科大学研究報告， 2(1)， 31， 1977 

ブドウ球薗食中毒の予防対策の基礎資料を得るために

精製エンテロトキシンA"-'E，特に本菌食中毒で主役を

演じている A型毒素の物理化学的性状を詳細に記述する

とともに，毒素を含んだ食品は加熱調理後も食中毒の原

因となり得ることから，この食中毒で極めて重要な問題

である毒素活性と熱処理の関係を由清学的反応性を指標

として検討した.その結果，エンテロトキシンの 2つの

特性-heterogeneity と加熱に対する特異な熱安定性ー

を明らかにした.また，汚染源としての自然界に分布す

る黄色ブドウ球菌のエンテロトキシン産生能およびその

型別を詳細に検討し，食中毒由来黄色ブドウ球菌のそれ

と対比することによって，毒素産生黄色ブドウ球菌の分

布と本菌食中毒発生との関連性の解析を試みた成績を記

載した.

ブドウ球菌工ンテ口トキシンに関する研究(第I報〉

エンテロトキシン A，B， C2， D， Eの精製および精製

毒素の免疫学的特異性

山田澄夫:麻布獣思科大学研究報告， 2 (1)， 17， 1977 

ブドウ球菌食中毒の研究に不可欠である精製エンテロ

トキシンと型特異抗血清を得るために，Stapl.りIlococcus

aureus 13 N-2909 (EntA)， C-243 (Ent B)， 493 (Ent 

C2)， 1151 (Ent D)， FRI 326 (Ent E)を用いて，

4%NZ-amine培養上清を出発材料として毒素の精製を

試みた.その結果，エンテロトキシンは AmberliteCG-

50， CMーセノレロース， DEAE-セノレロースクロマトグラ

フィーと SephadexのゲJレろ過の組み合わせにより免

疫学的および物理化学的に単一な精製標品が得られる ζ

とを明らかにし，各型の精製法と精製標品の免疫学的特

異性を記するとともに，エンテロトキシンを精製する必

要性を強調した.

細菌性食中毒の検査 特にふん使培養

坂井千三，伊藤 武:メディヤサークノレ， 23(5)， 89， 

1978 

細菌性食中毒の起因菌としては腸炎ピプリオ，サノレモ

ネラ，ブドウ球菌，ウヱノレシュ菌，病原大腸菌，ボツリ

ヌス菌などが知られていたが， 近年 Yersiniaentel・0-

colitica， Bacillus cereusなどの菌についても食中毒起

病性が明らかにされてきた.さらに食中毒起因細菌~L 関

する毒素学的研究の進展により， ウエノレシュ菌が産生す

るエンテロトキジンが明らかにされ，また，病原大腸菌

についても，本菌の産生する腸管毒と腸炎起属性との関

連についても注目されてきた.

そζで，著者らの経験をまじえて食中毒の細菌学的検

査法の概略について解説した.

Yersiniαenterocoliticαの検査法

丸山 務:メディヤサークル， 23(6)， 121， 1978 

Yersiniαenterocoliticaによるヒトの感染症が注目

されはじめてからの歴史はわずか 15，6年でしかない

が，ここ数年の閣に集団発生も合めて数多くの症例報告

が相次いでなされ，今や本症は世界的規模の広がりを見

せている.中でもその発生頒度の高さから，本菌は幼小

児における下痢・崩炎の重要な起因菌としての認識が定

着しつつある.

Y. enterocolitica感染症は下痢・騎炎ばかりでなく，

敗血症や関節炎等とも深い関連のあることが明らかにさ

れているのでこれら疾患の踊床検査およびそれiこともな

う疫学調査の中で本菌の検索は今後益々重視されるであ

ろう.

Y. enterocoliticaの検査法についてはすでに私たち

が報告してきたように，他の腸管系病原菌のそれとニ，

三の注意点を除いて基本的には何ら異なるところがな

い.乙 ζでは特にふん便からの本菌の検査法を中心に，

検査の要点，コツなどについて最近の知見も加えて私た

ちの経験から述べてみた.

集団下痢症，禽中毒におけるふん使検蓋の進め方

丸山務;モダンメディア， 23(8)， 355， 1977 

下痢，腹痛， s，匿位などを主徴とする急性胃腸炎患者が

集団で発生したとき，その原因追求のための検査材料に

は主として患者ふん便が用いられる.下痢症候にはさま

ざまな原因が考えられるが，これまでの統計が示すよう

に，微生物による腸管感染が最も濃厚に疑われるからで

ある.従って，ふん便検査は病原微生物を検出する乙と

に主眼を置いていると解釈してよいであろう.

ふん使からの病原微生物の検索は食中毒を含めた集団

下痢症例であっても個々の検査手順そのものは，散発例

のそれと何ら異なるところがない.ただ当然のととなが

ら，集団例における検査で重要なことは，検査行程のな

かで常に集団としてとらえる意識が働かねばならない点

である.これは検査室内だけのことではなく，疫学調査

から材料の採取までの段階と検査結果の判定の時に特に

考慮しなければならない問題である.

とこでは食中毒の細菌検査を実際に担当している経験



をふまえて，集団発生時のふん便検査，特に細菌検査を

中心に述べてみたい.ふん使を検査材料とした菌の分

離，同定手順にはいくつもの優れた著述があるのでそれ

らにゆずり，ここでは検査の前後，すなわち， 疫 学 調

査，検体採寂，多数の材料の取り扱いおよび検査結果の

判定とその意味づけにやや力点を置いて解説を試みたつ

もりである.

コレラ菌の検査法

坂井千三，太悶建爾:NJedical Technology， 5(11)， 
871， 1977 

近年，海外旅行者の増加に伴い，諸種の感染症とくに

コレラ侵入の危険性が大きくなっている.事実， 1977年

和歌山県で海外旅行者が感染源と考えられるコレラの集

団発生が，また，東京都においても 2名の保菌者が発見

された.最近におけるコレラ患者の臨床診断は極めて困

難であり，また，保菌者の早期発見はもっぱら細菌学的

検査によらなければならない.

本報では，これまでの著者らの経験を基礎にしてコレ

ラ菌の正確かつ迅速な検査法について詳述した.

小笠原しょ島民の血清成分値に関する考察

武士俣邦雄， 霜田さと子， 小笠原 公， 道日正雄，

大久保暢夫:東京都衛生局学会誌， 60， 34， 1977 

小笠原しょ島診療所〈父島および母島〉を訪れた20歳

，...，_，60歳代の人びとの臨床検査依頼血清を用いて，各種の

理化学的分析検査を行ない，それらの検査成績を検討し

たところ，特定の検査種目に正常値を逸脱している共通

的な傾向がうかがわれたので報告する.

1)総タンパク質濃度は，すべての被検者が正常値の範

囲内に分布していた.

2)総コレステロール濃度は，男女ともにF分布におけ

る9596信頼範囲内に分布しており，それらの検査成績か

ら推測統計的に平均値を求めたところ，男性は， 194.0土

35.1mg/dl (n=2l)，女性では185.6土34.7mg/dl(n= 

14)の数値が得られた.

3)総ピリルビン濃度は， 5/33例(15.15%，男性4例

および女性 1例〉が異常高値を示し，そのうちの男性の

l例がトランスアミナーゼ活性値も異常高値であった.

4)総血清鉄値が異常高値を示した者は，男性だけに 3

例が発見された.とれらの 3被検者のうち，総血清鉄値

がきわめて異常高値であった 2人は総ピリルビン濃度も

異常であり，さらにそのうちの 1人はトランスアミナー

ゼ活性値も異常に高値であった.他方，総血清鉄値は，

男女ともに異常低値を示す傾向が確認され，正常値の下
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限よりも低い異常値の出現率は，全体的にみて66.7%に

も達するきわめて異常な状態として観察された.

尿中ALA排j世量とクレアチエンの関係にもとづくス

ポット尿を用いた鉛暴露者のスクリーニンゲ法

二島太一郎:日本衛生学雑誌、， 32(2)， 398， 1977 

スポット尿についてALA(デノレタアミノレプリン酸〉

濃度と Creat(クレアチニン)濃度を測定し， Creat濃

度に対臨する ALA濃度が判定図のどの範囲にあるかを

みて，鉛暴露者か否かを判定するスクリーニングのため

の新しい判定図を作成した.

判定図は 3つの範聞に分け， 1は ALA濃度対 Creat

濃度， Pb-B (血液中鉛〉濃度の両面からみて非暴露者と

判定される範囲， nは ALA濃震対 Creat濃度からみ

て鉛暴露者とみなしうるが， Pb-B濃度との関連からみ

れば非暴露者と認められる中間範囲で，精検の対象とす

る.IlIは ALA濃度対 Creat濃度および Pb-B濃度か

らみて，鉛暴露者と判定される範聞である.

医薬品等の安全性に関する調査研究

ウサギの Ca経口負荷時における縮合メタリン駿塩の

Ca吸収阻害

山岸達典，森本キミ，堀井昭三，関 博麿，大西和夫

:栄養と食糧， 31(2)， 193， 1978 

縮合メタリン酸塩 (PMP)の生体内吸収に関する研

究の一環として，今回はウサギに Caを経口的に負荷し，

腸管の Ca吸収にともなう血清 Caの増加， Pの減少

などの変化に対する PMPの抑制作用を観察した.すな

わち，本実験では，あらかじめ負荷時における Caの投

与量と血清 Ca，Pの増減量との関係を計数化し，次い

で PMPを添加投与し， PMPが Caの腸管吸収を阻

止，あるいは阻害するか否かについて検討した.その結

果は下記の通りであった.

1)予備実験 蒸留水の強制的経口投与，経時的な採血

などの物理的な刺激を禁餌ウサギに与えた場合〈対照A

群)，血清中の Ca量の経時的変化はわずかながら低下

したが，血清P量では投与後ほぼ一定の勾配で漸次低下

する傾向を示した. PMPを体重 kg当たり 200mg以

上の投与群(対照B群〉では血清 Ca量の減少， P量の

増加を認めたが， 100mg/kgでは対照A群と同様な経時

変化を示した.塩化カルシウム 250mg/kgの投与〈対

照C群〉では血清 Ca量がj順次増加するー峰性の経時変

化で， P量では投与後急速に減少し，その後やや回復す

る波状性の経過を示した.
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2)本実験 PMP 100mgjkg塩化カノレシウム，250mgj 

均投与群(実験A群〉では Ca負荷時の血清 Ca，P 

量の経時変化に対して PMPがそれを抑制する作用を

示した.

PMP 50mgjkg塩化カルシウム 250mgjkg投与群(実

験B群〉では，上記の実験A群と同様に PMPは抑制作

用を示した PMP25mgjkg塩化カルシウム 250mg/kg

投与群(実験C群〉では Ca負荷時の血清 Ca，P量の

変化に対してほとんど影響を示さなかった.

生体中の N~ニトロソアミンの分析一熱エネルギ一分

析器一

真木俊夫:ぷんせき(5)，329， 1978 

食品および生体試料中の Nーニトロソアミン (NNA)

の分析の問題点と最近，アメリカで開発され，現在NN

Aの分析に最も進んでいると考えられている熱エネJレギ

ー分析器 (TEA)について概要を述べ， さらに， TEA 

を用いてヒト血液中の NNAの分析例の解説をした.

オレイン酸メチルの通気酸化と酸化防止賓IJの影響

松本茂，中山京子，中島和雄:衛生化学， 23(4)， 

206， 1977 

不飽和脂肪酸の自動酸化と酸化防止剤および syner-

gist (協力剤〉の影響について，特にそれらの聞の相互

作用について研究を行なう目的で，著者らは従来リノー

ノレ酸メチルを素材に用いて一連の研究を行なって来た.

本稿ではオレイン酸メチルを使用して，従来行なったリ

ノール酸メチルと同様の実験条件， すなわち 900Cにお

いて，サンフ0)レ中に酸素を通じて酸化を行なった実験の

結果について報告する.

オレイン酸メチルの過酸化物価 (POV)およびカノレ

ボニル価 (COVまたは DNPV)等の増加速度はリノ

ーノレ酸メチ jレに比して約1/10であるととがわかった.酸

化による TBAテストの結果および赤外スペクトノレの変

化についてリノール酸メチノレの場合と比較を行なった.

生成した揮発性カノレボニル化合物およびエステノレとして

はノナナーノレ，オクタナーノレ，オクタン酸メチJレ，ヘプタ

ン酸メチル， フォノレミルオクタン酸メチノレおよびフォノレ

ミルへプタン酸メチルと推定される物質が検出された.

αートコフエローノレとブチノレヒドロキシアニソーノレの酸

化防止効果およびアスコルビン酸の協力作用はリノーノレ

酸メチル(使用〉の場合と同様なととがわかった.

水酸化ジルコニウム共沈法 無炎原子吸光分析法に

よる清涼飲料水中のスズの定量

天川映子，大西和夫，田口信夫，関 博麿:分析化学，

27(2)， 81， 1978 

グラファイト管を用いた無炎原子吸光分析法によるス

ズの定量法を検討した.共存物質による干渉は，水酸化

ジルコニウム共沈法と簡易標準添加法により除去でき

た.試料 2.-....5gを硝酸一過塩素酸を用いて湿式灰化し

た後，徴アノレカリ性で，水酸化ジノレコニウムとスズを共

比させた.沈殿を東洋ロ紙 NO.5Aでロ過し，水洗後，

残主主を 5%熱塩酸で溶解し，簡易標準添加法により，試

料溶液中のスズ濃度を測定した.本法を清涼飲料水に適

用した結果，回収率は 100.-....106%，変動係数は， 2.396 

であった.

Molecular Structure of 3ß~acetoxyatractylon 

日.Ogura， K. Furuhata， N. Tanal王a，Y. Harada， 

Y. Iitaka， Y. Nishikawa， Y. Watanabe， T. Seto and 

1. Yasuda : Heterocycles， 6， 1805， 1977 

Three-dimentional molecular structure of a new 

sesquiterpenoid， 3s-acetoxyatractylon obtained from 

the rhizome of Atractylodes lancea DE OANDOLLE 

(Compositae) was confirmed by means of an X-ray 

crystal structure analysis. 

The crystal was ascertained the orthorhombic 

system， space group P 21 21 21 and the structure 

was solved by multi同solutionmethod (MUL T AN) 

with the五nalR側value0.062. 

微量ホ}[.，ムアルデヒド

吉原武俊:ぷんせき， 34(10)， 649， 1977 

今日，工場排水による水質汚染，自動車排出ガス，工

場排煙などによる大気汚染，あるいは建材，家具，繊維

製品などの家庭用品による皮膚障害は国民の生活環境を

脅かしているが，その主要な汚染物質の一つにホjレムア

ルデヒドがあり，その分析法についてはいろいろ研究発

表されている.とれら測定法はいずれも一長一短があ

り，適用を誤るとデーターの評価が客観的に困難とな

る.とのような観点から各種測定法特に高感度で大気中

のアルデヒド類測定に利用されている， 3-メチノレベンゾ

チアゾロンヒドラジン法 (MBTH法)， 繊維製品の公

定法となったアセチノレアセトン法，あるいは接触還元に

よる自動車排出ガスのガスタロマトグラフィー法などに

ついて解説した.

食品等の安全性に関する調査研究



市販食品における Bαcillu8CereU8の分布とその血

清型別

寺山武，新垣正夫，山田澄夫，潮田 弘，五十嵐

英夫，坂井千三，善養寺浩:食衛誌， 19， 98， 1978 

1975年7月-----1976年10月の聞に東京都内の各種市販食

品における B.cereusの汚染状態を調査するとともに，

分離菌株の日血清型別を行ない以下の成績を得た.

市販食品 3，551件のうち 667件 (18.896) から B.

cereω が検出され，食品がかなり高率に本菌に汚染さ

れていることが明らかにされた.

食品由来 B.cereusを Taylor& Gilbertの18型の

抗血清で型別した結果， 667株中150株 (22.596)が型別

された.Taylor & Gilbertの血清型に該当しないもの

の中から新たに追加したT1 "-'T12裂の抗血清による型

別では， 276/667株 (41.4%)が型別された.

細菌性食中毒

坂井千三，伊藤 武:検査と技術， 6く6)，440， 1978 

わが国における食中毒の発生状況を厚生省の全国統計

でみると，年間の事件数は約800-1，700件，患者数は約

2，000-3，700人である.その病因物質は化学的物質や動

物性および植物性の自然毒による食中毒は少なく， 10% 

以下で，大部分が細菌性食中毒である.

細菌性食中毒のうち，発生頻度の最も高いのは腸炎ピ

ブリオ食中毒，次いでブドウ球菌，サルモネラ，病原大

腸菌，ウェルシュ菌，ボツリヌス菌による食中毒の)1損と

なっている.

乙とでは，わが国において発生頻度の高い細菌性食中

毒について，その発生状況や症状および原因食品などを

中心に解説する.

食品と温度のかかわりを採る

坂井千三，伊藤武:食品衛生， 21(7)， 18， 1977 

毎年夏になると食中毒が多発する.その理由は，わが

国で発生する食中毒事件数の9096以上が細璃によるもの

で， 6"-' 9月の夏季においては食品が食中毒をおこす細

菌の汚染を受けた場合，よく増殖できる温度条件が満た

されるからである.すなわち食品中における細菌の増殖

には，栄養分，温度，水分， pH，酸素など多くの条件が

影響するが，一般の食品での細菌の増殖には温度が最も

影響しやすい.

ここでは，おもに食品中における食中毒細菌の増殖と

温度との関係を中心に述べた.

市販食品における有毒糸状菌の増殖と毒素産生性につ

いて
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一言広，諸角 聖，和宇慶朝日百，坂井千三，倉田

浩:食衛誌、， 19(3)， 266， 1978 

市販乾燥食品27品目を対象として，それらの mycotox-

in自然汚染の危険性をは握する目的で各食品に 4種の

mycotoxin産生菌を接種し，カピの発育と毒素産生の

有無を検討した.その結果，乾燥芋およびサラミソーセ

ージは市販のままの状態においても uf1atoxin，ochrato-

xin A および sterigmatocystin により，干し柿は

sterigmatocystin によりそれぞれ汚染されやすい食品で

ある ζ とが分かった.しかし，胡椴，妙りコーヒー豆お

よびシナモンは過剰な水分を添加した場合にも myco・

toxin汚染を受けにくいととが分かった.その他の食品

は水分合量の程度によって， いずれかの mycotoxinに

よる汚染を受ける危険性のある乙とが示唆された.

いわゆる「紅茶キノコJの微生物と有機酸

一言広，諸角聖，和宇慶朝昭，坂井千三，牛尾

房雄，道口正雄，辺野喜正夫:食衛誌、， 19(3)， 273， 1978 

「紅茶キノコ」と呼ばれる晴好飲料の安全性の解明を目

的として微生物学的ならびに有機酸組成の検討を行なっ

た. I紅茶キノコ」液から検出した微生物は Aceto-

bαcteγ xylinum， Sαccha:γoη1ツces cereviciae， S. 

inconspicus， Cαndidα 廿 opicα抗s，Debm・yomyces

hanseniiなどであった.乙れらの菌の凝塊形成至適温度

は26-27
0
Cで， 菌の発育により紅茶液の pHは最終的

に3.1以下となった. また， 本液に各種病原細菌を接種

し生存性を検討した結果，いずれも48時間以内に死滅し

たことから，乙れらの菌により汚染される危険はほぼな

いものと考えた.一方， I紅茶キノコ」液中に存在した有

機酸の9596以上は酢酸で，他に徴量の乳酸およびギ酸が

認められた.

The Growing Importance of Food Protection 

Services Based on the Laboratory Data 

百ajime Murakami: 仇 strointestinal Infections 

in Southeast Asia (III)， Proceedings of the Fifth 

SEAMIC Seminar， 64， 1978 

The summarized activities of the food control 

laboratory in collaboration to the division of Food 

Protection Services of Tokyo Metropolitan Govern-

ment is presented. The laboratory services in 

Tokyo， in the五eldof food protection have princi-

pally consisted of the following three activities : 

1) By testing commercial food specimens， whether 

or not they will meet with“the hygienic bacteriolo・
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gical and chemical standards for foodヘ aiming

mainly at preventing the sale of unwholesome food 

to consumers. 2) By the surveillance on speci五c

pathogens in food， such as V. parahaemolyticus， 

C. perfringens， or enterotoxigenic E. coli， it enables 

us to五ndtheir ecological nature and to establish 

the most appropriate and practical control measures. 

3) By the monitoring of undesirable drug residues 

or of chemical environmental pollutants， such as 

agricultural pesticides or herbicides in animals or 

in their products， it also enables us to provide an 

early warning that public is potentially at risk. 

生カキの大腸菌汚染と分離菌株のエンテロトキシン産

生性

小久保弥太郎，松下秀，甲斐明美，山田 満，小沼

博隆食品衛生学雑誌， 19(1)， 117， 1978 

1976年10月から1977年3月の間に，主として東京都中

央卸売市場に入荷した生カキ 405検体を対象に，それら

の大腸菌による汚染状況をECテストにより調査した.

その結果，三陸地方，三重および広島県産カキはともに

検体の5096以上から大腸菌が検出され，そのうち39検体

(9.6%)は230/100g以上の大腸菌による汚染を示し，

なかでも広島県産カキの汚染が高かった.また， 12月に

入荷したカキは他の月のものに比較して高い汚染が認め

られた.

分離した大腸菌 138株のエンテロトキシン産生能を試

験したと ζ ろ， 4株に毒素原性が認められた.そのうち

l株はLT産生株で広島県産カキから，他の 3株は ST

産生株で岩手および三重県産のカキから分離されたもの

であった.これらの血清型は， LT産生株はO型別不能

H2， ST産生株は 1株が025:H42，他の 2株は運動

性を欠き020およびO型別不能であった.

蓄産物中の残留抗菌性物質検査法の実際

松本昌雄:食品衛生研究， 28， 5， 383， 1978 

昭和50年の飼料添加物の使用規制に続いて厚生省か

ら，それらの畜産物中の残留検査法が提示された.それ

によると添加物の種類によって微生物学的もしくは化学

的試験法を採用している.そこで，微生物学的試験法，

主としてスクリーニングテストを解説し，あわせて抗菌

性物質の同定並ひ、に定量法について論述した.

牛乳中の残留抗菌性物質並ひ‘に Nitroxynilの実態調

査

松本昌雄，竹葉和江，村上一:昭和52年度食品衛生

調査報告書， 1978 

乳牛の疾病の予防または治療薬として応用されている

抗菌性物質は，一般にその抗菌スペクトノレ拡大と薬効増

大の効果を期待して，それぞれ抗菌スペクトルの異なる

ものが数種以上組合せて使用されている.一方，牛乳中

の残留抗生物質の検査は，厚生省通達の TTCテストお

よび IDF提案のペーパーディスク法にもとづいて実施

され，それらによって主要抗生物質は検出できるが，し

かし，サルファ剤は相当量 (1，OOOmcg/ml)残留しでも

検出できない.そこで，サルファ剤の徴生物学的試験法

を開発する目的で基礎的検討を行なった.その結果，検

査法を確立し，それを応用して市販飲用乳中のサルファ

剤残留調査を行なった.同時に，抗生物質と同様，乳牛

に広く利用されている医薬品， とくに Nitroxynilを対

象に，その残寵実態調査を行なった.

合成抗菌剤の微生物学的試験法に関する検討

松本昌雄，神崎政子，村上一:畜産食品中の有害物

質に関する調査研究報告書， 1978 

家畜等の感染症予防並びに生産性の向上を目的とし

て，いろいろな抗菌性物質が飼料に添加使用されてき

た.その結果，抗菌性物質の畜産物への移行残留が危倶

され，食品衛生上の一大関心事となっている.しかし，

とれらの残留検査法は確立されておらず，早急にその検

討が望まれていた.そ ζで，飼料添加物のうち合成抗菌

剤13種類を対象に微生物学的試験の実用性について基礎

的検討を行なった.その結果，抗菌力を示したものは，

Ni心arbazine，Robenidine，ニトロフラン誘導体(Fura圃

zolidone， Furamizol， Panazonum)， Sulfa-Qinoxaline 

および Carbadoxの7種類で，中でも， ニトロフラン

誘導体と Sulfa-Qinoxalineは強い抗菌力を示し，特に

前者は B.subtilis A TCC 6633株に，後者は S.lutea 

ATCC 9341株にそれが顕著であった.

農薬汚染その後

山岸達典:臨床栄養， 51(1)， 33， 1977 

本報は，食品中に残留する有機塩素系農薬を中心に，

汚染の仕組み，汚染の実態および、防止対策の現状などの

概略について述べ，さらに今後のあり方についても若干

の私見を述べたものである.

食品中の化学的汚染物質に関するモエタリンゲの意義

と重要性

山岸達典:臨床栄養， 51(1)， 39， 1977 



食品中に混入する化学的汚染物質を防止する上で，モ

ニタリング活動はきわめて重要であるととを述べた.つ

まり，化学的汚染物質に対して，絶え間のないチェック

を繰り返し，解析，評価するととは，人がとうむる危害

を防止するための基準の設定あるいは潜在的な汚染物質

を防止するととなどに役立つζ とを論述した.

食品中の許可ター)f..色素の定量法

西島基弘，上村尚，冠政光，高橋尚子，中里

光男， 渡利優子， 木村康夫， 直井家害太:食衛誌， 18 

(5)， 463， 1977 

食品中の許可タール色素の抽出およびデンジトメトリ

ーによる定量法を検討した.クリーンナップはイオン交

換波を用いて，酸性タール色素を有機溶媒層に抽出し，

さらにアンモニア水で逆抽出した後，一定量とし，その

一定量を薄層クロマトグラフィーで分離した後，デンジ

トメトリーに付した.各色素の検量線は各色素とも 1ス

ポットあたり O.05"-'0. 5pgで直線関係が得られた.ジ

ュース，すあま，かまぼとに着色料を添加した回収率

は， indigo carmineが80%であったほかはいずれも 93

%以上であった.加工食品成分として考えられる天然色

素などについて妨害の有無を検討したが， laccaic acid 

が若干の妨害を示すほかはいずれも影響がみられなかっ

た.

生活環境保全に関する調査研究

大路池のカピ実と放線薗および臭気物質

松本淳彦，土屋悦輝:水道協会雑誌， 514， 42， 1977 

水道水源における異臭とくにカピ臭は，例年春季から

秋季にかけて全国的に発生しており，各水道局で苦慮し

ている問題である.カピ臭物質は，おもに放線菌や藍藻

類によって産生されるもので，現在， 2-methylisoborneol 

と geosminが知られている.

三宅島の水道水源、である大路池でも1971年頃から乙の

問題に直面し，島民の苦情が多かった.そ乙で1972年か

ら '73年にかけて水源池の調査を行なったと乙ろ，水中

や底泥中から15株の発臭放線菌 (Streptomyces属10

種〉が分離された.乙れらを培養した結果，池水のカピ

臭と酷似した臭気を発し，乙の物質が上記の 2物質であ

るととが判明した.また，池水中からも微量ながら検出

されたため，カピ臭発生の原因が放線菌に依存している

ζとを示唆した.

Phycoerythrin in the Deeper Water Layer of a 
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Stratified Eutrophic Lake: An Application of Bile 

Pigment in Determining the Standing Crop of 

Blue四greenAIgae 

Mariyo F. Watanabe : Int. Revue ges. Hydrobiol.， 

62(4)， 549， 1977 

成層する富栄養湖より採集した植物プランクトンの細

胞の吸収特性を調べたととろ，夏期，深層で 560nm!C 

吸収極大がみられた.ζ の吸収は藍藻のもつ色素フィコ

エリスリンによる ζ とがわかった. 560nmと 600nm!と

おける吸光度の差よりフィコエリスリンの相対値を求

め，との変化をみることにより，フィコエリスリンを持

つ藍藻の分布の消長をみた.

水道原水の臭気物質のマスフラゲメントゲラフィーに

よる超微量分析

土居悦輝，岡本敏彦:薬誌， 98， 124， 1978 

水道水にかび臭を発生させる原悶物質は 2・methyl-

isoborneol， geosmin によるものであるととが明らかに

されている.ζ の物質は極く徴量でもかび臭が感じられ，

その臭気を感ずる限界は 2・methy1 iso borneo 1で O.1 

ppb， geosminでO.02"-'0. 05ppbであり，従来の機器に

よる分析法では測定できず，水中の臭気物質を量的に表

現する方法として人の感覚にたよる臭気濃度 (TO)で

表わしてきた.著者らは GC幽MSのマスフラグメント

グラフィー (MF)を利用して，測定する方法を検討し

た.水中に極く徴量存在する臭気物質を濃縮する方法と

して，吸着剤アンバーライト XAD-2樹脂に通して吸

着させ，エーテノレで溶出し， ζれをKD濃縮器で濃縮し

試料とした. HFは GC-MSで MIDSystemを用い

て，モニタリングイオンとして共に basepeakを使用

し， 2・methylisoborneolでは m/e 95， geosminで m/e

112であり， また内部標準物質として， 1トtridecane，

p-dini tro benzeneを使用した.との結果，試料水10lを

使用すれば人の感じる限界以下の0.01ppb以上の臭気物

質を定量分析する乙とができた.

王宅島大路池より分離した放線菌の産生代謝物

土屋悦輝，松本淳彦，岡本敏彦:薬誌， 98， 545， 1978 

三宅島大路池の底泥，池水，71<草の附着物から分離し

たかび臭を発生する放線萄 Streptomyces属15株につい

て，大量培養を行ない得られた産生代謝物の同定を行な

った.

放線菌を Yeast-malt.extract培地， Oatmeal培地に

移植し， 280
• 14日間培養を行なった.乙れを水蒸気蒸留

して試料とした.乙の試料を GC-MSにかけ，マスス
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λクトノレから構造を推定し，標準品と比較し同定を行な

った.放線菌15株のうちほとんどが 2-methyli so borneol， 

geosminを産生した.他の産生代謝物として，芳香臭の

する 2-phenylethanolが Strelりtomyces.phaeof正lciens，

S. lavendulae， S. vel・SIρellis，S. neyagawαensis カユ

ら検出された. また酸味のある芳香臭を呈する Sali-

cylaldehyde が S.lavendulae から， phenol が S.

phaeofaciens， 3・octanoneが S.chibaenぬからそれぞ

れ検出された.

Polychlorinated Terphenyls as an Environmental 

Pollutant in Japan 

M. Doguchi: Ecotoxicology and Enviromnental 

ふず'ety，1， 239， 1977 

This paper summarizes the results of the studies 

made by our group and other investigators in J apan 

on the residue levels of PCTs in a variety of items 

in the environment including the human body. 

1n contrast to widespread distribution of PCBs in 

the environment， PCT residues were seldom found 

in samples from aquatic environments such as water， 

sludge， waterfowl and五sh，and if found， the levels 

of PCTs were so low as to be practically negligible. 

Similarly， no signi五cant levels of PCTs were 

detectable in foodstuffs such as edible oils， vegeta-

bles， dairy products and meat and in prepared diets. 

These五ndingsmay be explained by the fact that 

PCTs are much less volatile and soluble than PCBs 

and the total industrial output of PCTs was as smal1 

as 2700 tons which is 1/20 of PCBs produced in 

Japan. However， the levels of PCTs in human fat 

and blood were shown to be almost equivalent to 

PCBs， despite a negligible amount of PCTs being 

found in food. No clear explanation of human 

contamination by PCTs has been proposed so far. 

Dietary Intakes of Some Chlorinated Hydro-

'carbons and Heavy Metals Estimated on the Ex-

perimentally Prepared Diets 

F. Ushio and M. Doguchi : Bulletin o.f Environ-

mental Contamillation αnd Toxicology， 17， 707， 

1977 

1 t is established that the residues of persistent 

environmental pollutants of one kind 01' another are 

detectable in almost all of the foodstuffs we consume. 

The national studies have to be made on the average 

diet of the gene1'al population to assess whethe1' 01' 

not the residue levels of these pollutants in the meal 

can pose any 1'eal hazard to human health. Since 

such national survey has not yet been carried out in 

Japan， we have made some attempt to estimate the 

dietary intakes of the residues of pesticides， PCBs， 

PCTs， HCB， total mercury， methylmercury， lead and 

cadmium on the diets for 10 day teriod experimen-

tally prepated. 

地盤凝固剤による地下水の汚染調査

樋口育子， 会田朋子， 中川順一， 五村秀一:総務局

誌，昭和51年度プロジェクト研究中間報告， 66， 1977 

近年種々の土木工事の際に本工法の他に補助工法とし

て薬波注入工法が採用されている.昭和49年に九州福岡

で起ったアクリノレアミド系薬液による事故により社会的

関心が高まった.国および都はそれに対し「薬液注入工

法暫定取扱指針」を定め調査の結果が判明するまでフッ

素およびその他の劇毒物を含まない水ガラス系薬液のみ

の使用を条件っきで認めた.そ乙で筆者らはプロジェク

トに参加し，昭和49年より本調査を行なっている.昭和

51年度の地下水調査は下水道管埋設工事の行なわれた練

馬区石神井台七，八丁目付近枝線工事と称せられる現場

周辺とした.本工事は水ガラス系薬液 (LW-1)を使用

して地盤改良を行ない， 推進工法で地下に直径1500mm

の管渠を埋設する工事である.第 1立坑および第 2立坑

至近距離に設けられた観測井4本と既設井戸11本を利用

し，昭和51年7月から同年12月20日まで毎週2回試料を

得て水ガラス系薬液が地下水に与える影響を調査し，工

事終了後「薬液注入工法暫定取扱指針」にそって 1カ

月， 3カ月， 6カ月目と地下水の分析を行なった.調査項

目は外観， pH， RpH，塩素イオン， 過マンガン酸カリ

ウム消費量，総硬度，ナトリウム，二酸化けい素の 9項

目とした.ζれらの項目は水ガラス系凝固剤の影響，尿

尿，下水その他の原因による水質の変動に対応し得るよ

う選定したものである.調査の結果は既設井戸において

は各成分が一部わずかに変動を示したが，水ガラス系凝

固剤由来と思われる水質変化ではなく，観測井は 4本共

pH，ナトリウム，二酸化けい素の挙動から薬液由来と

推定し得る水質の変動が認められたが，工事終了 1カ月

後の試料はいずれも平常値に回復した.

水およびスラッジ中の微量アクリルアミドの定量法

中村弘:水道協会雑誌， 514， 37， 1977 



アクリノレアミド系高分子凝集剤は工場廃水処理あるい

は浄水場のスラッジ処理などに広く使われているが，と

れら凝集剤の中には水lと易溶性で毒性の高いアクリルア

ミドモノマーが含まれている.とのため，とれらアクリ

ノレアミドモノマーは環境中に流出するおそれが多分にあ

り，水道の原水の監視および廃水ならびにスラッジ処理

の管理上， ppbオーダーのアクリ jレアミドの測定法が

要求されている.従来の徴量アクリルアミドの測定法に

は共存物質の影響があり，また，回収率，精度などにも

問題があった.筆者は ζれら試験法を検討し，前記の点

でほぼ満足のできる試験法を確立した.その概要は，検

水(濁りのある場合はろ液または遠出上澄被，スラッジ

の場合は水による抽出後， ろ液または遠沈上澄液)100 

ml に 6N. H2S04 を加えてpH1. 0とし， KBr 30g， 

O. 1M・KBr0310mlを加え，恒温暗所内に30分放置す

る.ζ の操作によって得られたアクリルアミドの臭素化

物 (2，3-dibromopropionamide)を酢酸エチノレで抽出し，

乙の抽出波を適宜濃縮または希釈し，とれを ECD付ガ

スクロマトグラフ (15%EGS on Chromosorb W， 

AW， DMCSを充填した長さ 1mのガラスカラムを装

着〉を用いて定量するものである.また，フロリジルカ

ラムクリンアップ法lとより，従来の妨害物質が多く測定
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が困難であった試料あるいはアクリルアミド濃度が l

沼 /l以下の試料の測定も可能となった. 本法により，

アクリノレアミドを添加した水道水 (0.5， 5， 50μg/l)， 

人工海水 (0.5，5， 50pg/l)，および浄水場スラッジ (5，

50μg/りを用いた回収実験では，いずれも80%以上の回

収率が得られ，乙れらの相対標準偏差は 2%以内であっ

た.なお，定量下限値は水でO.1μg/l，スラッジで lμg/l

であった.

実験動物の鼻孔閉鎖にともなう空気鴫下について

中島克行，大井玄:実験動物， 26(2)， 149， 1977 

実験動物(マウス，ラット，モノレモット， ハムスタ

ー，家兎〉の鼻孔閉鎖を行なう乙とにより，容易に胃腸

管内に過剰な空気も貯溜させる乙とができた.貯溜した

ガスについては，その分析結果から，腸管内で発生した

ガスではなく， I照下されたものである可能性が示唆され

た.なお，小腸(空，回腸〉粘膜上皮の上部，内部に多

数の気泡が認められた.鼻閉後の病理変化については，

腸管に最も著明な変化が認められ，死亡しつつあるマウ

スにおいて，空腸，回腸部l乙出血，壊死が認められた.

鼻閉マウスが乳児の壊死性腸炎のモデルになる可能性が

考えられた.
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五十嵐英夫， M. S. Bergdoll :ブドウ球菌ヱンテ口ト

キシンBのチ口シン残基のヂトラヱト口メタンによる化

学修飾について

第24閏毒素三ノシポジウム (1977.7) 

潮間弘，小川主俊，迂明良，五島瑳智子，坂井

千三，寺山武:臨床材料および健康人由来 Stα:phy刷

lococcus epidermidisと類似菌の生物事的性状

昭和52年度ブドウ球菌研究会 (1977.9) 

天野祐次，小野川尊，市瀬E之，普養寺浩，寺山

武:保菌者由来サルモネラの年次別耐性の推移

第26回日本感染症学会東日本地方会 (1977.10) 

潮田弘，辻明良，小川正俊，五島瑳智子，坂井

千三，寺山武:Stαiphylococcus epidermidisの臨

床材料由来株および健康人由来株におげる生物学的性状

と薬剤感受性の比較

第24回日本化学療法学会東日本支部総会 (1977.10) 

五十嵐英夫，森田隆司，岩永貞昭:ブドウ球菌コアゲ

ラーゼの精製へのア7ィヱヂィーク口マトゲラフィーの

応用

第51回目本細菌学会総会(1978.4) 

寺山 武，山田澄夫，稲葉美佐子，甲斐明美，五十嵐

英夫，坂井千三:ブドウ球菌食中華推定原因食品，患者

吐物およびふん便からのヱンデロトキシンの検出

勢51回日本細歯学会総会 (1978.4) 

五十嵐英夫，潮田 弘，山田澄失，新垣正夫，寺山

武，坂井千三，池島伸歪，橋津，新井輝義，神真知

子，入倉善久，友成E直，佐藤隆，山田武勝，安部勇

三，鈴木過失，斉藤修，能登屋耕ニ:宣騎のセレウス

菌汚染の実態とその汚染経路の追跡

第61聞東京都衛生局学会 (1978. 5) 

五十嵐英夫，新垣主夫，山田澄夫，潮田 弘，寺山

武，坂井千主:黄色ブドウ球菌の増殖とエンテ口トキシ

ン (A"""'E)産生!こおよ!ます水分活性の影響

第35回日本食品衛生学会(1978. 5) 

五十嵐英夫，山田澄夫，寺山 武..食品中のブドウ球

商工ンヂ口トキシンの簡易迅速検出法

第39四日本細菌学会関東支部総会 (1978.[の
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潮間弘，寺山武，坂井千三:ブドウ球菌性 TEN

に関する研史 Exfoliative toxinの作用機序の解析

第39四日本細菌学会関東支部総会 (1978.6) 

Kouji Fu1王aiand Tsutomu Maruyama : Histopam 

thological studies on expe:rimental Yersiniα 

enterocoliticαinfection in animals 

3rd International Symposium on Yersinia (1977. 

9， Montreal， CANADA) 

Tsutomu Maruyama， Kouji Fukai and Hiroshi 

Zen-Yoji: Obse:rvations on the co:r:relation between 

pathogenicity and se:rotypes of Yersiniα entero園

coliticαby the assay applying cell cuItu:re system 

and expe:rimentaI mouse infedion 

3rd International Symposium on Yersinia (1977. 

9， Montreal， CANADA) 

伊藤 武，斉藤香彦，稲葉美佐子，坂井千三:東京都

内に発生した21事事'rjのウヱ J[..シュ菌食中嘩と分離菌株の

ヱンテロトキシン産生性

第 8回嫌気性菌感染症研究会 (1978. 2) 

坂井千三，伊藤武，斉藤香彦，稲葉美佐子:東京都

内における市販食品および土壌からのポツリヌス蘭検出

状涜

ボツリヌス中毒予防対策研究会 (1978. 3) 

伊藤武，斉藤香彦，坂井千三:Duguidちの生物型

分類による各種由来 SalmoneIIatyphimu:riumの検討

第85回日本獣医学会 (1978.4) 

坂井千主，伊藤武，斉藤香彦，丸山務，柳川義

勢，寺山 武，新垣正夫:Bacillus cereusによると推

恕された5事例の食中審について

第52回日本感染症学会総会 (1978.4) 

伊藤武，斉藤香彦，坂井千三，高橋政寿，稲葉美佐

子，山本一郎:腸炎起病性ウヱルシュ菌の実験的感染

特!こ腸管内での芽胞形成とヱンチ口トキシン産生

第52回日本感染症学会総会 (1978.4) 

丸山務 .Yersiniαenterocoliticαの病原性につい

て

第85回日本獣医学会(1978.。
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丸山 務，甲斐明美，柳川義勢，坂井千三 Yersiniα

enterocoliticα0群8のマウスへの実験的感染

第51回日本細菌学会 (1978.4) 

坂井千三:感染性腸炎起因菌とその薬剤感受性(昭和

52年度の成績〉

第52回日本細菌学会総会 (1978.4) 

坂崎利一，田村和満，島田俊雄，坂井千三，滝沢金次

郎，中村武雄，浅川 豊，吉崎悦郎，小林一寛，寺本忠

司:腸炎由来 Escherichiαcoliの毒素原性および血清

型について

第51回日本細菌学会総会 (1978.4) 

坂井千三，伊藤武，丸山務，斉藤香彦，柳川義

勢，稲葉美佐子，甲斐明美，新垣正夫，寺山 武..東京

都内に発生した Bαcilluscereusによると推定される

5事例の食中毒について

第61田東京都衛生局学会 (1978.5) 

Makoto Ohashi， Kenji Ohta， Masaaki Tsuno and 

Hiroshi Zen-Yoji : Development of a Sensitive Se岡

:rological Assay， Reversed Passive Hemagglutina-

tion Test， fo:r Detection of Enteropathogenic Toxin 

(Kanagawa Hemolysin) of Yibrio pαrαhαemoly封筒

cus， and Re個evaluationof the Toxin P:roducibility 

of the Isolates f:rom Va:rious Sou:rces 

Thirteenth Joint Conference， the United States-

Japan Cooperative Medical Science Program， Cholera 

Panel (1977. 9， Georgia， U. S. A.) 

Makoto Ohashi : Inc:reasing Impo:rtance of Anti-

biotic園ResistantBacte宮iain Food Hygiene 

The 5th SEAMIC Seminar on Food Hygiene in 

the Problem of Gastrointestinal Infections (1978. 2， 

東京〉

太田建爾，工藤泰雄，津野正朗， 大橋誠，善養寺

浩:腸炎ピブリオ腸管病原毒素に関する研究一一逆受身

赤血球凝集反応による本毒素の検出法，並びに本法によ

る各種分離株の毒素産生性の再検討

第51回日本細菌学会総会 (1978.4，鳥取〉

工藤泰雄，山田澄夫，松下秀，大橋誠，大友信

也，村岡東洋治:大腸菌ヱンテロトキシンに関する研究

(4) RPHA法によるコレラ毒素と大腸菌易熱性毒素

の免疫学的関係の検討

第51回日本細菌学会総会(1978.4，鳥取〉

工藤泰雄，松下秀，山田澄夫，大橋誠:大腸菌エ

ンテ口トキシンに関する研究(5) 抗コレラ毒素を用い

た RPHA法による各種由来大腸菌の易熱性毒素の検出

第51回日本細菌学会総会 (1978.4，鳥取〉

坂井千三， 工藤泰雄， 太田建商， 津野正朗， 松下

秀:東京都における最近10年間の輸入感染性腸炎の細菌

学的検討

第52回日本感染症学会総会(1978.4，大飯〉

一言広，諸角聖，和字慶朝昭，坂井千三東京に

おける空気中の毒性力ピ分布について

第6回マイコトキシン研究会 (1977.9) 

諸角 聖，一言広，和宇慶朝昭，坂井千三:毒性力

ピの毒素産生用基質としての各種食品・生薬について

第 6回マイコトキシン研究会(1977.9) 

柏木義勝，大久保l腸夫，柴田 実，徳江シゲ子，永瀬

金一郎，飯村達:1950年代に分離されたA群溶血連鎖

球菌の薬剤感受性について

第26回日本感染症学会東日本地方会 (1977.10) 

村田以和夫， JlI中正憲，鈴木了司:水田皮膚炎の免疫

血清学的診断法の検討 1.実験感染系における Ce:rca岨

:ria間接蛍光抗体法 (CercariaIF A)の検討

第37回日本寄生虫学会東日本大会 (1977.10) 

加納亮子，村田以和夫，飯村 達:しょう紅熱患者の

免疫ゲ口プリン IgA，IgM， IgG， IgE値ならびに ASO

抗体価の消長

第24回日本臨床病理学会総会(1977.10)

大久保暢夫，柏木義勝，柴田 実，徳江シゲ子，永瀬

金一郎:1977年度分離A群j容連菌の薬剤感受性と菌型に

ついて

第52四日本感染症学会総会 (1978.4) 

川中正憲，鈴木了司，村田以和夫:水田皮膚炎の免疫

血清学的診断法の検討 2. セ)!..力リア間接蛍光抗体法

の患者血清への応用



第47四日本寄生虫学会大会 (1978.4) 

加納尭子，横田 健:ナイジエリアで得た多剤耐性エ

ルトー}(，.型コレラ菌の R幽plasmid

第52回日本感染症学会総会 (1978.4) 

渡辺悌吉，浦野純子，河野弘子，石原祐，岩崎謙

二，薮内 清，矢野一好:急性気道感染症に関する 2，

3の調査成績

第 8回小児ウイノレス病研究会 (1977. 9) 

岩崎謙二，武内安恵..最近のA型およびB型イン7}レ

エンザウイルス分離株の免疫学的群別

第25回日本ウイノレス学会総会 (1977.10) 

矢野一好，薮内 清，柴田タツ美，岩崎謙二:東京都

における小児の急性気道感染症と下水からのエンテ口ウ

イルス分離状況 (1977年〉

第52回日本感染症学会総会 (1978.4) 

坂井富士子，伊藤忠彦，山l崎 清，岩崎謙二:最近に

おける東京都民のインブルエンザA型ウイルスHI抗体

保有状況

第52間日本感染症学会総会 (1978.4) 

坂井富士子，伊藤忠彦，山崎 清，岩崎謙二:東京都

における1977年4月以降のインフルエンザ様集団かぜの

検索成績

第52回日本感染症学会総会(1978.4) 

Hajime Mural王ami，Kuniko Niwayama， Sumio Ya-

mada， Takeshi Terayama and Misao Haruta: Dura阻

bility of Enterotoxin B in Liquid Whole 班ilk

Against Ultra舗highTemperature Pasteurization 

7th Symposium of 羽TAVFH (Sep. 1977， West 

Germany) 

小久保弥太郎，松下秀，甲斐明美，山田 満，小沼

博隆:生カキの大腸菌汚染と分離菌株のエンテロトキシ

ン産生性

第34回日本食品衛生学会 (1977.10)

神保勝彦，井草京子，小久保弥太郎，松本昌雄，村上

一:動物食品中の B.cereusに関する検査法とその応

用
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第34回日本食品衛生学会 (1977.10) 

Hajime Murakami : The Growing Importance of 

Food Protection Services Based on the Laboratory 

Data 

Fifth SEAMIC Seminar for Gastrointestinal In-

fections in Southeast Asia (Feb. 1978， Tokyo) 

山岸達典，秋山和幸，森田昌敏，高橋利恵子，村上

一 1，3， 5-Trichloro品-(4-nitrophenoxy) benzene 

(CNP)の分離間定

第 3回日本農薬学会 (1978. 3) 

山岸達典，秋山和幸，森田昌敏，高橋利恵子，村上

一 1， 3， 5-Trichloro綱島(4幽.nitrophenoxy) benzene 

(CNP)の東京湾産のアサリおよび底土中の残留濃度の

季節的な変化

第 3回日本農薬学会 (1978. 3) 

山岸遠典，秋山和幸，森田昌敏，高橋利恵子，村上

一 : 1， 3， ふTrichloro-2固く4-nitrophenoxy) benzene 

(CNP)の東京湾の魚介類への汚染

第 3回日本農薬学会 (1978. 3) 

三三浦まち子，黒崎峯生，可児利朗，松本昌雄，藤)11房

代，春田三佐夫:レサズリン還元試験法の簡易化

第35回日本食品衛生学会 (1978. 5) 

木村久一郎，菊地俊六，村田光明，高島利幸，梅木富

士郎，金子誠二，村上一:東京都において捕獲，抑留

された犬からのイヌブルセラ菌の分離

第61回東京都衛生局学会 (1978.5) 

鶴見誠，平山談ニ，村田光明，高島利幸，梅木富士

郎，影井昇，木畑美知江，浅野和仁..東京都における

ネコのトキソプラズマ抗体調査および才一シストの検索

第61回東京都衛生局学会 (1978.5) 

伊藤厚子， 村田光明， 高島利幸， 平山談二， 鶴見

誠，梅木富士郎，影井昇，木畑美知江，浅野和仁..東

京都におけるネコのトキソプラズマ抗体調査および才一

シストの検索

昭和53年度目本獣医公衆衛生学会〈関東)(1978. 6) 

木村久一郎，菊地俊六，村田光明，高島利事，梅木
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富士郎，金子誠二，村上 一:東京都で捕獲，抑留され

た犬の過去4年聞における抗-Brucella canis抗体調査

および菌分離

昭和53年度日本獣医公衆衛生学会(関東)(1978. 6) 

高橋宗和，鈴木雅夫，小川歪利， 吉村統，高島利

幸，島崎秀雄，早野岡IJ，村上一，梅木富士郎:東京

都における犬および猫からのトキソプラズマ虫体分離成

績

昭和53年度日本獣医公衆衛生学会(関東)(1978. 6) 

西島基弘， 落合節子， 斉藤和夫， 高橋尚子， 上村

尚，井部明広，直井家寄太::食品中のマイコトキシンに

関する研究-VIII 乳製品中の77ラトキシン試験法

第34回日本食品衛生学会 (1977.10)

斉藤和夫，西島基弘，高橋尚子，上村尚，井部明

広，落合節子，直井家蕎z太;:食品中のマイ 3 トキシンに

関する研究-IX レバー中の77ラトキシン試験法

第34回日本食品衛生学会 (1977.10)

上村 尚， 西川基弘，斉藤和夫，高橋尚子，井部明

広，落合節子，直井家寄太..食品中のマイコトキシンに

関する研究-XI 穀類中のトリコテセン系マイ 3 トキシ

ン試験法

第34回日本食品衛生学会 (1977.10) 

西島基弘，斉藤和夫，高橋尚子，上村尚，井部明

広，落合節子，誼井家蓄士太..食品中のマイコトキシンに

関する研究-xn穀類，種実類等のアフラトキシン汚染

実態調査

第35回日本食品衛生学会 (1978. 5) 

斉藤和夫，西島基弘，高橋尚子，上村 尚，井部明

広，落合節子，直井家寄太:食品中のマイコトキシンに

関する研究-XIII チーズ中のア7ラトキシン汚染

第35回日本食品衛生学会(1978. 5) 

上村 尚， 西島基弘，斉藤和夫，高橋尚子，井部明

広，落合節子，直井家警太:食品中のマイコトキシンに

関する研究-XVI 食品加工時におけるトリコテセン系

マイコトキシンの消長

第35回日本食品衛生学会 (1978. 5) 

井部明広， 西島基弘， 斉藤和夫， 高橋尚子， 上村

尚，落合節子，直井家害太..東京湾産員中の3.4-ベンツ

ピレンおよび石油系炭化水素含量

第35回日本食品衛生学会(1978.5) 

西島基弘，宮崎利夫:;真菌多糖類の研究 (XXVII)

レイシの水溶性多糖(その2)

日本薬学会第98年会 (1978.4) 

冠政光，観公子，中里光男，渡利優子，有賀孝

成，石川ふさ子，直井家寄太::食品中のマイコトキシン

に関する研究目XIV アフラトキシン分析における TLC

条件の検討

第35回日本食品衛生学会 (1978.5) 

観公子，冠政光，中里光男，渡利優子，有賀孝

成，石川ふさ子，直井家寄太::食品中のマイコトキシン

に関する研究-XV ステリゲマトシスチン分析法の検討

第35回日本食品衛生学会 (1978.5) 

中盤光男，冠政光，観公子，渡利優子，有賀孝

成，石川ふさ子，直井家毒太::食品中の tert-butylhy-

droquinone (TBHQ)の試験法

第35回日本食品衛生学会(1978.5) 

小川仁志，鈴木二郎，西島基弘，直井家寄太食品中

のマイコトキシンに関する研究-X 果汁中のペエシリ

ン酸およびパツリン試験法

第34回日本食品衛生学会 (1977.10，岐阜〉

小川仁志， 西島基弘， 斉藤和夫，観公子，高構尚

子，上村 尚，井部明広，落合節子，直井家寄太:食品

中のマイコトキシンに関する研究目XII 市販ナッツ績

からアフラトキシンの検出

第60回東京都衛生局学会 (1977.11)

田村行弘，西垣進，真木俊夫，嶋村保洋，直井家寄

太:クロレラ摂取による光過敏症

日本食品衛生学会第34回学術講演会 (1977.10) 

道口正雄， 西田甲子， 牛尾房雄， 深野駿一， 溝口

勲，阿部学:PCTによる人体汚染の解明〈第5報〉

人血液並ひ1こ鳥類体中の PCT濃度

日本食品衛生学会第35回学術講演会(1977. 5) 

武士俣邦雄，霜田さと子，小笠原 公，道口正雄，大



久保暢夫:小笠原しょ島民の血清成分値に関する考察

第60回東京都衛生局学会 (1977.11)

武士俣邦雄，霜田さと子:尿中のアJしヂヒド反応成分

に関する研究(1) ウ口ピリノーゲンおよび黄色墨色成

分について

第27回日本臨床衛生検査学会大会 (1978.4) 

佐藤泰仁，溝口 勲:調剤室薬塵の実態調査

第36回日本公衆衛生学会 (1977.10) 

秋山和幸，高橋利恵子，森田昌敏，中川JI国一，塩川恵

美子 :HMPAfこよるジメチルアミノ化とリン酸エステ

ル誘導体の生成

日本薬学会第21団関東支部大会(1977.10)

池田真悟，ニ島太一郎，長嶋親治，藤谷和正，野牛

弘，溝口勲，長崎譲，中島達也，上保宏:母親と

新生児における水銀の蓄積と相互関係(第2報〉 毛髪

.血液および胎児組織

第36回日本公衆衛生学会(1977.10)

藤田紘一郎，杉山雅俊，菊池正一，ニ島太一郎，油田

真悟，溝口 勲，野牛弘:イラク・カタールの原住民

の毛髪中・血液中水銀量についてく第 i報〉

第36回日本公衆衛生学会(1977.10)

森本敬三，内出洋道，羽里幸彦，池田真悟，二島太一

郎:母体より胎児への水銀移行動態〈第3報〉

第60回東京都衛生局学会(1977.11)

二島太一郎，藤谷和正，池田真悟，長嶋親治，溝口

勲，野牛弘，藤田紘一郎，菊池正一，月館説子:経口

投与された塩化メチル水銀の各臓器への経時的分布とそ

の結合蛋白くその 3)

第48回日本衛生学会 (1978.5) 

森本敬三，羽里幸彦，香山英一，小松崎 尚，川島正

道，池田真悟，二島太一郎:母体より胎児への水銀移行

動態(第4報〉

第61回東京都衛生局学会(1978. 5) 

狩野文雄， 牧野国義， 佐藤泰仁， 大沢誠喜， 福田雅

夫，多国宇宏，溝口 勲，野牛弘:アルカリろ紙法に

よるイオウ酸化物濃度の統計的検討
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第18回大気汚染研究全国協議会大会(1977.11，福岡〉

牧野国義，溝口 勲:大気汚染による自覚症状の多変

量解析

日本公衆衛生学会(1977.10)

牧野国義i 溝口 勲，三上理一郎:健康影響からの複

合大気汚染指標の検討

大気汚染研究全国協議会 (1977.11)

溝口 勲，牧野間義:東京都における学童の端患症状

と大気汚染物質の関連性

大気汚染研究全国協議会 (1977.11)

大井玄，西塩進，関比呂仲，田村行弘，今野ヒ

ロ子，真木俊夫，蓑輪佳子，嶋村保洋，溝口 勲，野牛

弘，北川知行:ラットの亜急性メチル水銀中毒における

メヌケ，鯨肉由来セレンと亜セレン酸との減毒効果の比

較

第36四日本公衆衛生学会 (1977.10)

中村弘，高橋正i専，三村秀一，斉藤庄次，小輪瀬

勉:水道用品に関する衛生学的研究(第2報〉 水道用

塩化ピニル管中の鉛の溶出

第36回日本公衆衛生学会 (1977.10) 

中村弘，斉藤圧次，高橋正樽，松本淳彦，根津尚

光，小輪瀬 勉，三村秀一:三次処理水に関する衛生学

的研究(第 1報〉 水質と安全性

第36回日本公衆衛生学会(1977.10)

中村弘，斉藤庄次，高橋正博，小輪瀬勉，三村秀

一:正次処理水に関する衛生学的研究(第2報) 微量

有機物質の検索

第36四日本公衆衛生学会 (1977.10)

土屋鋭輝， 松本淳彦， 松本浩一，三村秀一， 岡本敏

彦:水の臭気に関する基礎的研究(V) 盤藻，08cilla-

toriαsplendidαの産生代謝物

日本薬学会館98年会(1978.4) 

松本淳彦，土屋悦締，松本浩一:重量穣，Oscillαtoriα 

splendidαによる力ピ臭物質 geosminの産生

第14回日本水処理生物学会 (1977.11)
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5村秀一，趨口育子，会田朋子:薬液注入工法の安全

性に関する調査研究〈第 1報) (水ガラス系薬液中に含

まれる重金属類)

第32回土木学会(1977.10)

樋口育子，会田朋子，三村秀一:薬液注入工法の安全

性に関する調査研究(第2報) (水ガラス系薬液による

地下水の汚染調査〉

第32回土木学会(1977.10)

高橋保雄，森田昌敏，三村秀一:ポリ瞳化ナワタレン

(PCN)による環境汚染

第36回日本公衆衛生学会 (1977.10) 

高橋保雄，森田昌敏，三村秀一:水道水中の極微量有

機物(酸性物質〉

日本化学会第37春季年会 (1978.4) 

中川JI国一， 森田昌敏， 秋山和幸， 樋口育子， 三村秀

一:PCBの加熱による PCDFの生成

第36回日本公衆衛生学会(1977.10)

押田裕子，栃本博，菊地洋子， 笹野英雄， 友成正

臣:水中における DDVPの分解に関する研究

日本薬学会第98年会 (1978.4) 
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