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牧草や飼料用 トウモロコシの告虫防除に用いられているtrichlorfonが孔Lf'･のミルクに残田するか

どうかを明らかにするために,trichlorfonを乳牛の体正1kgあたり3mgを口付ltは投L3,3mg/kg

または30mg/kgを経口投与,1mg/kg/日を5日間連続投与して,投与1時打TJ授J:I)7Ej故 まで乳

牛より搾乳したミルク巾のtrichlorfon,dichlorvos,trichloroethanol,おJ:ぴdimcthylphosphate

などをガスクロマトグラフ法により測定した.

3mg/kgのtrichlorfonを投与したLf-･のミルクでは経口投与で3時['.'J役に約0.03ppm.2卯..1m栓

には拡跡出 (約0.003ppm)の trichlorEonが兄い山されたが.3日後では的川されず.rJlJ]1'llljで

は1日後0.007ppm 検LIほ れたが3E]日以後は検山されなかった.30mg/kg拙Jjでは1時rt'J投に厄

前0.5ppmの trichlorEonが検出されたが,その後急激には少し,2和郎'J掛こは0.007ppm が兄い

山されたに過ぎなかった.1mg/kg/日.5日間連続投与では1-3時ITiJ枚に約0.03ppmのtrichlorfon

が検出され 残田Etのは少速度は1回の投与法に比較して,やや避い幌向が見られT:.

一方 trichlorfonの代謝物は3mg/kg投与では田内.経口いずれの投E3はでも検出されなかった

が,30mg/kgの投与虫では投与1-3時間後に trichlorfonの約hi_Tn(約0.81ppm)の dichlorvos

と症跡見の tricllloroetllanOlが検出されたが投与6-9時rLT.J後には検Ilは れ71かった.

緒 言

商品名ディプテレックス⑧, ネグホン⑧などの名前

で班用されている trichlorlon(0,0-dimethy1-2,2,
2ltrichlor0-1-hydroxyethylphosphonate)はイネ,

そ免 架htl,牧IiT壬などの1'･dl防除に広くIT]いられてい

ろ殺虫剤である.

飼料作物の(-Lr･虫防除に敬神された triclllorfonが,

それを飼料として択食した乳牛から搾乳されたミルク

に,どの程度残留するかを明らかにすることは,きわ

めて式変なfiIである.

trichlorfonを乳牛に経口投与した後 ミルク中への

移行について,Behrenz(1961)1)はネッタイシマカを

用いた生物学的gu定を行ない,trichlorEon80mg/kg

経口投与すろと.投与2時間後で,明らかな殺虫71効

成分がミルク申へ移行していろことを兄い目しており

Leahy(1964)2)も36mg/kgの投与で.8柑LTq後に0.1

-0.2ppm粒度検山しているが,いずれも24n引L"J経過

すると,検山t災非以下であったと批 ㌧している.しか

しながら二つの火験とも.1回の経口投与であり.投

与茶毘も多く,検Ell感度も0.05ppm とやや低い.

そこで著者らは先に検討した trichlorronとその代

謝物の残留分析法3･1)を用いて,乳牛の田内宙接投与

法や経口投与法.5口I.Tg迎純投与旺により.trichlor･

ionを投与した時の. ミルク小への trichlorfonおよ

びその代洲 勿と考えられる dichlorvos,trichloro･

ethanolなどの移行について.ガスクロマトグラフ法

によって,粗柳伽こ氾跡し.trichlorfonの残部 !3性

の両で2,3の知見を和たので稚EBする.

実験材料および方法

1.兆剤投与法

a)牛の胃内直接投与;昭和46年8月.名古尻大学

農学部附属農場で飼育している節1日 fistula法鵬の

体式550kgのホルスタイン坤にtriclllorfon原兆を10

,oov水浴披とし.trjchlorfon3mg/kgをLI'･の fistula

より甜 左円内に投与した.投与1.3,5および7口後

に搾乳し,その500mtを分相 こtlもした.

b)経口投与;m和47咋2Jl,抑乳後の体m約500kg
のホルスタイン隼2iJ'Liに.trichlorfonを吸怒させた
飼料を.3mg/kgおよび30mg/kgの割合で.各々に

経口投与した.投与1,3,6,9,24,72および120時

間後に搾乳し,各々500mJのミルクを分析に供した.

9時間後までの搾乳の際は,乳房内の乳汁を完全に搾

ることができるように,ホルモン剤 (オキシトシン)

を使用した.
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Fig.1. AnalyticalmethodoftrichlorEonanditsmetabolites
infreshmilk.

C)5日間連続投与;昭和47年2月.体重約450kgの

ホルスタイン年に飼料に吸着させた trichlorfonを,

1口当り1mg/kgの割合で,連続投与し,3日目投与

後のlおよび3時間と5日日投与後の1,3,6,9,24

および72時間に搾乳し,各々の500mJを分析に供し

た.

2.ミルクよりの分析法

分析法は先に拙Llaしたが.その概要を Fig.1に示

した.

牛からのミルクを分析した場合の trichlorEonとそ

の代謝物のガスクロマトグラムをFig.2およびFig.3

に示した.
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結果および考察

1.田内直接投与によるミルク-の蛇田

trichlorfon原薬3mg/kgを乳牛の田内に宙は投-F7J･

した時のミルク中の残留丑 を Tablelに示した.投

与1日後に trichlorfonとして0.007ppmが検山され

たが,3日日以降の ミルクにはいずれも牧山限yi.の

0.001ppm以下であった.同時に行なった代謝物と考

えられる dichlorvos,trichloroethanol,dimcthyl

phosphateはいずれも検山されなかった.このことは

投与された trichlorfonがミクルfPに移行班留するの

はごく微血であり.trichlorfonは乳牛の体内で急速

に分解されるものと推定される.
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Fig.2. GascllrOmatOgram Oftrichlorfonanditsmctabolitesinthemilkofcow

ofthreehoursafteroraladmirlistrationwith30mg/kg.
- afteradministration
-- beroreadministration

(A)trichlorfon (B)trichloroethanol (C)dimethylpllOSphate(mcthylation)

(D)triethylphosphate(internalstandard)
Apparatus;Shimadzu4APFequippedwithflamethermionicdetector.

Column ;glass1.Omx4mmi.d.,packedwith25,%Carbowax20M/GasChrom Q.

Detector;FTD (electroncapturedetectorfortrichloroethanol)column,
detectorandinlettemperatureis150,250and250oC,rcspCCtivcly.

2.経口投与によるミルクへの残田

乳牛に柁口投与した時のミルク巾への薬剤の残留兄

を調べた紙狐 TablC2に示したように,trichlorfon

3mg/kgの投与では投与1時間後は0.03ppm.3時間

後には0.09ppmのtrichlorfonが検出された.しかし

ながら24時間後には0.003ppmとなり,3日後では検

山隈非以下となった.

一万.10ftl-1･茄の30mg/kgを経口投与した場合.投

与l時間後に伝馬の0.557ppmの trichlorfonが検出

され,以後減少して行くが,9時間後に0.16ppmの残

田虫が認められた. しかしながら24時間経過すると

0.007ppmに減少し,3日後には検出限界の0.001ppm

以下となった.同時に定昆した trichlorfonの代謝物

dichlorvos(2,2-dichlorovinyldimethylpllOSPhate)

は投与1時間後に trichlorfonの約hi用に相当するI長
打肌0.07ppmが枚目されたが.nIi関の経過に伴ない
急仇に市長少してゆき,9時間後で検 山限界の 0.001

ppm以下となった.

trichloroethanolも1-3n..]悶絶に微爪(0.003ppm)

検目され dimcthylphosph<lteは3時間後に最高約

0.1ppmが検目されたが.いずれの代.qL物も9時間後

には検‖胴桝 以下となった.

以上の鮒父上より,経口投与では3mg/kgおよび30

mg/kgの兆_nの相iむによるZ･r:はなく,投与 した

trichlorfonは投与1-3時間後に蛇田_Ftの放大値を示

し.以後急故に減少して.2JI時間後ではその残留はご

く微_rltLか認められなかった.そしてtrichlorfonの代

謝物dichlorvos,(lirnethylphosphateなども投与後短

時間には検目されたが,代洲勿も trichlorfonと同様

に.急激に払虎少することより,投与された trichlorfon

は乳牛の体内で分解され 3時間以内にその一部がミ

ルクへと移行して行ったと推察されるが, ミルクへの

苔矧 まほとんどないものと考えられる.

3.連続投与によるミルクへの残留

Table3に示したようにtrichlorlonl日当り1mg

/kgを5E]間迎続授与した場合.放終投与1-3時間

後のミルクより.trichlor†onとして約0.03ppm検山

され 9時r..'J役でも0.02ppm 空文即しており,時間の

綻跡こ伴ない.1回投与の切介と同様に執成少して行き,
2JIn即q後0.009ppm,3日口以後は検【L旧主界以下とな

った.

trichlorfon1mg/kg/dayの5日間連続投与の場合,

3日目投与後と5日目投与後のミルク中の残留量を比

較すると,投与1時間の trichlorfonの残留塁は5日

間連続投与後の万が約2倍量検出されており,全休に

やや残留塁も多い.
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Fig.3. FPD･Gaschromatogram of trichlorfon
anditsmetabolitesinmilkofcow of

onehourafteroraladministrationwith

30mg/kg.
- afleradministration
･--beIoradministration

(A)trichlorfon (E)dichlorvos (F)tri･n･buthyl

phosphite(internalstandard) (G)desmethyl
trichlorion(methylation)
Apparatus;Micro･Tek 160equippedwithflame

photometricdetector.

Column ;glass120cmx4mm Ld.,packedwith

lO% SiliconDC200/GasChromQ.
Detector ;FPD.column,detectorand inlet

temperatureis125,205and230oC,
respectively.

一万.連続投与と3mg/kgの一回投与での戎田の

Wl向を比校すると,薬剤投与員が異なり,その投与法

も相過すろため,厳密には比校でき難いが,残留塁は

大きなZ三うfiLはないが,ミルク巾へ移行した薬剤の蛇田

娘少速度が,やや遅くなる傾向が見られる.

5日間連続投与後の短時間のミルクには,trichlor･

fonの代謝物 dichlorvosが痕跡程度検出されたが,

その他の代謝物はいずれも検出されなかった.

4.投与法,投薬量の相迎によるミルク中への移行

虫

trichlorfon3mg/kgを10%水溶牧とし,乳牛の円

に直接授与した場合と,同薬塁を飼料に吸讃させ.経

口投与した場合とのミルク中への移行,説田性を比幌

すると,投与後短時間でのえ乾留畠の比較はできないが,

24時間後で比較して見ると,ほとんど相速のない誠田

虫であり,しかも供試した乳牛は1頚ではあるが.投

与法による相違はあまりないと考えられる.

投薬虫3mg/kgと30mg/kgとを経口投与した時の

乳牛のミルク中への移行丑を乳牛が1日当り20Lの生

乳を超すると仮定して計罪すると,24時間までのミル

ク中への移行率はそれぞれ0.037%と0.014%となり,

24時間から5日目まででは,それぞれ0.0025,% と

0.0004%であり,ミルク巾-の移行丑の99%以上は投

与24時間以内にミルクへと移行していた.

投薬虫の相逆によるミルクへの移行率は1回の経口

投与の場合,trichlorfon3mg/kg投与で0.0395%で

あり,30mg/kgでは0.0144%となり,経口投与され

た trichlorfonが牛体内を経て,ミルク中へ移行分泌

される率は投薬丑の少ない3mg/kgの万が約2.7倍程

皮,苗かった.

一万1日当りtrichlorfonlmg/kgの5日間迎統投

与の結壬札 1回の投薬血が少ないにもかかわらず,24

時間までの投与終了後の移行率は5日間の全英出5mg

/kgとして群山すると0.021,%となり,1日当りの1mg

/kgより計詐すると5倍の0.105%となり,井田に孤
い移行性を示す結果となった.

以上の実験に供した乳牛は各々1頭ずつであるため

当然乳牛問の個体差が考えられるが.それ以上に投

薬丑の相述,1回投与と連続投与との相迎によるミル

ク中-の移行率の差が著しく,これらの印火はtrich.

lorfon原薬が一般に使用されている有機燐剤やイJ機

塩素剤と異なり約16% (25oC)水に浴解する性状をイJ

TableI. Rcsiducsoftrichlorfonanditsmetabolitesinthemilkofthe

cowfollowJngStomachadmirlistration.*l

Daysafter Analyzedasindividualcompounds(ppm)
administration trichlorfon dichlorvos tricbloroethanol dimethylphosphate
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0.007 <0.001

<0.001 <0.001
<0.001 <0.001

<0.001 <0.001

<0.002 <0.01

<0.002 <0.01

<0.002 <0.01

<0.002 <0.01

★lTrichlorfonadministrateddirectlytostomachwiththreemilligram perkillogram.
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Table2. Rcsiducsoftrichlorfonanditsmetabolitcsinmilkorcow
arteradministration.

Detectablelebels;trichlorfon0.00lppm,dichlorvos0.00lppm,trichloroethano10.001ppm,
dimethylphospllate0.005ppm.

Table3. Residuesoltriclllorlonanditsmetabolitesinmilkorcow

followingcontinuousoraladministration+1forlivcdays.

hoursa一ter Analysedasindividualcompounds(ppm)
administration trichlorfon dichlorvos trichlorocthanol

1

3

9

4

2

2

7

0.034 0.002

0.029 <0.001

0.021 <0.001

0.009 <0.001
<0.(氾1

<0.002

trichlorEon★2

<0.002 0.023
0.015
0.005

*1Oraladministratedwithonemilligramperkillogram perdayforfivedays.
★2Thethirddayafteradministrationofonemilligramperkilogramperdays.

することにより胴Tf, ミルク巾での吸L'-,排泄,分節

などに閲迎していることと推察される.

5.trichlorfonのミルク巾での残留_fa

trichlorfonの円内宙接投与や経口投与した場合の

ミルク巾への移行丑を測定した純架.trichlorfonは

ミルク中に投与後の短時間円にしかも微117ELか検出き

れなかったが,投薬塁の多い30mg/kgの経口投与後,

短時間に搾乳した時のみ,最大値約0.5ppmのtrich-

lorfonが ミルク内より兄い出された.

西 ドイツバイエル社において実験したラットを使用

した trichlorfonの2咋関の慢性-招性試験の紡凪

trichlorfonの nonceffectlebelは500ppmであり,

この純1;I;,!･;琉J:り1口当り企Tm!!取Fitを巧Tu鼓した場合,

動物に対する爪形矧FLtは50mg/kg/dayとなる.一方,
trichlorfon30mg/kg托Fl投与した乳L卜のミルク中の
放火班flYliTtは投与1時F'"J後,約0.5ppmであり,体重

50kgの人間が,50mg/kg/dayの trichlorfonを摂取

するには,計節上0.5ppmの trichlorfon含有のミル

クを1日に5,000J飲まねばならない.FDAにおいて

は,通常人のlrl当りのミルクi郎牧剛 ま0.9tとして

計辞されているので,このml奴坑は約5,000倍である.

なお本研兜では孔叶に投与した triclllorronのミルク

巾への残同相ま投与1-3時間後の短時間で,投与方
汰,投与爪の和迩にかかわらず,残留の最大値を示し

ており,2･川引...11経過すれば,trichlorfon30mg/kg投

与でもミルク巾には約0.01ppm以下の残留量となり,

同時に定JTtした trichlorfonの代謝物 dichlorvosは

triehlorfonの約 hi塁,trichloroethanolは痕跡程

度の残田最高値であり,いずれも時間の経過に伴ない,

急激に減少して行くことを考え合わせると,この倍数

は更に大きくなってくる.

一方前報一)の飼料用の胃刈りトウモロコシに trich･

lorfon5%粒剤を6kg/10a施用した場合,trichlorfon

のトウモロコシ中の残留量は最高約0.2ppmであり,

この トウモロコシを乳牛が1日当り40kg食べたと仮

定した場合,乳牛の1日当りの trichlorfonの摂取茶

毘は計節上,0.016mg/kgとなり,本実験の投与薬丑

の約1/200ないし1/2,000となる.
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摘 要

(I)trichlorfon3mg/kgを田内に直接投与したと

き, ミルク中への空文田虫は投与1日後で0.007ppmの

trichlorlonが検出されたが,投与3日目以後は検山

限弥o.001ppm以下となった.

(2)trichlorfon3mg/kgおよび30mg/kgを飼料

に混ぜ経口投与した場合,3mg/kgでは虫高え宅田虫は

投与3時間後に0.091ppmの trichlorfonが兄い出さ

れたが,時間の経過に伴ない減少して,24時間後には

0.003ppm となり,3日目には検出限界以下となった.

30mg/kg投与では投与後9時間までは約0.2ppm(放

高値0.55ppm)のtrichlorlonが検出されたが,24時

間後には0.007ppmと急政に滅少していた.しかしな

がら投薬出に対するミルク中ぺの trichlorfonの移行

率は0.0144%であった.

(3)trichlorfonの代謝物 dichlorvos,trichloro

ethanol,dimethylphosphateなどは,3mg/kgの

IT)内投与･.経口投与でもいずれの代謝物も検出されな

かったが,30mg/kgの投与では短時間に搾乳t./たミ

ルクより.trichlorEonのhiiitの dichlorvos(虫高値

は0.07ppm),放血の trichloroethanol,dimethyl

phosphatcが検Elは れたが,いずれの代謝物もその消

火は trichlorfonより早くて,9時間後にはいずれも

枚HI以非以下となった.

(4)trichlorlonlmg/kg/dayで5日間連続に乳牛

に経口投与した場合.5回目投与後の短時間内では約

0･03ppmの trichlorronが ミルク中より検出され 24

時Et.rJ後には0.009ppmの班田虫が兄い出された.迎綻

投与の場合.1回の投与に比校して trichlorfonの ミ

ルク巾の蛇田iitのは少速度はやや遅い似向が見られた.

文 献

1)Behrenz,W.:Vet.-Med.Nachr.,No.3,3

(1961).

2)Leahy,J.S.:Vet.-Med.Nachr.,No.2,37

(1964).

3)高減 戯 ･吉本佳文 ･沖田秀子 ･中原武良 :農薬

生産技術 25(那),22(1971).

154

4)高潮 戯 ･中原武良 ･吉本任文 ･中村秀子 :防虫
科学 37,142(1972).

Summary

Determinationofresiduesoftrichlorfon(0,0-

dimethy1 2,2,2-trichlor0-1-hydroxyethylphos.

phonate)anditsmetaboliteswereconductedin

freshmilksecretedby cowswhichhadbeen

administratedtrichlorfon.Theresiduesoftrich･

lorfonanditsmetabolitesllaVebeenstudiedby

gaschromatographicanalysiswithflametherm･

ionicdetectorandelectroncapturedetector.

Theresultsindicatedthattriclllorlongivenat

therate of3mg/kgwithoraladministration

resultedinsecretionof0.09ppmoftrichlorlon

in milkasthemaximum atter3hoursand

0.003ppm oftrichlorfonafter24110urS.Onthe

otherhand,administrationoftrichlorlonatthe

rateof30mg/kgresultedinsecretionof0.55

ppm oftrichlorfon in milkasthemaximum

a一teronehour.

Buttrichlorfonresidueinmilkdecreasedra･

pidlyin9hoursafteradministrationandfound

0.007ppmafter24hours.Themaximum level

inmilkoccuredshortlyafterthetreatment,and

theresiduesoftrichlorfonpersisted onlyfor

threedaysorless.(Limitofdetection;0.001
ppm)

Dichlorvos, trichloroethanol and dimethyl

phosphate,possiblemetabolitesoftrichlorlon,
Weredetectedasliglltamountinmilk3hours

afterthetreatmentofcow withtrichlorronat

therateof30mg/kg/day.

Butmetabolitesoftrichlorfonweredisappcarcd

at9hoursafterthetreatment.Therefore,the

resultsindicatedthatalargeportionoftrich･

lorfonwerehydrolyzedrapidlyafteradministra･

lion.


