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論文概要

泰研究は添葦剤　Propanil　に対し怒抗性を有する適物の選択作男

機．橋に関して比較生理生化学的に研究を進めたものである。

まずイネ科埴物の中で、幼蒐物設階での　Proparlユ1抵抗性の埴物

種問差について調べた。シコクビエ・コムギは根部及び茎葉部浸漬

処理において、イネには若干及ばないが、PrGPanH　に対してかな

りの慧筑豊を志し、タイヌどこ、メヒシバ及びオヒシバは悪霊豊を

示すことが認められた。

次に植物の鈴及び生育地による　Propanユユ　感受性の差異を調べた。

蕃研究で課べた筍欝内では、メヒシバは生育地の如何に諜おらず、

Propanユユ　に対し感受性を示すことが認められた。また発芽時では、

イネ、タ十ヌビェ及びメヒシバの3植物とも強く阻害を受けたが、

イネは2葉詔ですでに　Propanil　に対し怒筑豊を示したのに対し、

メヒシバ及びタイヌビェは、4葉詔までは感受性を示し、6栗野以

上の発育段箔で初めて造抗豊を示すことが認められた。

Propanil　に対する抵抗性機構を明らかにするため、第－■一に

Prop∂niユ　の植物体内代謝及び　AryユacHa！Jはdase　による加水分解に

ついて調べた。

Prqpanil　の植物体内挙動に関する研究に先立ち、1年C－標識
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Propanil　を合成するとともに、PropanH　の種々の同族体を合成

した。

14C－Propanll　を用い、その捧持代謝について墳記したところ、

蔑部及び茎葉都南浸漬処理の場合に14C－PropanH　の代謝鴇はイ

ネで最も大きく、コムギでもかなりの部分が代謝された。しかしシ

コクビ工やタイヌピェでは∴根部処理の票に根部内で若干代謝物が

確認されたものの、24時間後でも吸収された14C一放射能塁のう

ち寅禦分が鴛化合物軒まま票害しており、ほとんど代慧されなかっ

た。

次に冬穂積物体より姑出した　Arylacyユamユ軸se　の親等案を諾い、

Propこ1rlil　志筑聖との習慣を訂べたa　残存　Prop封Iil　及び生成3，牛

dichloroaniline（3，4‾DCA）を合せて凍出することによ断

て　Pr叩射止し加水分解等薫活性を調べたところ、イネではかなり帯

量の　Propanユ1が消失していた。コムギにおいてもイネ同様3，4

－DCAの生成が認められたが、その活聖は苦しく弱かった。シコ

クビェ、タイヌビエ及びメヒシバではほとんどがそのままの形で残

存していた。

また　Propanil　を基質としない　Ar再aCyla最dase　Ⅱの如水分票

辞表活性を諜べたところ、・供試した竃均では一環にその活性は

Aryユac再amidaSe‡活性に比べて極めて忠かった。
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次に　Propanil　に対し量抗鰹を示した6栗詔のメヒシバにおける

加水分解浮薫活性を訝べたところ、茎葉のいずれの部位でも活性は

検出されなかった。6業苦のタイヌビ工でも同環の結果が得られた。

さらに分子内に怒アミド結合を有する捺葦剤の　甑pr・03nHide　及

び∵畔－15　を用いてその殺茸活性と加水分解寵との関係を調べると

ともに、Ar止ユCHa最dase　のisozyiはS　の存在の可能聖について

故討した。
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ともに加水分解した代謝産物であるC00H棒の方が、親化合物に

比べ殺葦作用が強いことが見られたが、また親化合物、C00H俸

ともに、根部及び茎票部面処窯でイネ科徳物より広葉描・預に高い葦

葦活性を有することが明らかとなった。

14くニー鵠proanilide　及び1‘lc一㌢巨弓5　の植物榛東代書択　一次反

応は、どの種物蔓においても篭アミド結合の加水分解であることが

明らかとなった。この場合、Pr叩a最工　の加水分解等黄と浩畢なる

啓素の存在が示唆された。

抵抗性磯講に胃する第二の研究として、薬剤の確執捧牢啓勤湾視

点から14C－Propaniユ　を胃いて、吸収・移行の苺特異性を墳討し

た。初めに　P三・OPaniユ　茎葉部浅漬処理において、シコクビェでは茎

葉からの吸収量が少ないことが明らかとなり、次に　Pro鍾最ユ根部

つ
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浸漬処理において、シコクビ工は他の被墳積物と比戟して、

P工，〇四nユ1の韻からの県税塁は多いが、根中に多く蓄積し、茎葉部

への移行率が小さいことが示された。

また鈴の異なるメヒシバの茎肇部からの　王〕ropanil　の吸収特色に

ついて詔べたところ、メヒシバは詮が選むにつれて茎葉からの吸収

量が少なくなり、怒筑豊の強さと高い葦等が示された。

第三に茎葉処理　Propani工　に対するシコクビェの抵抗性機構を軍

務にするために、ロ㍗即日再1の軍や照準巨二軍する聖誓を聖賢した．

初めに　Propaniユ　茎葉部処塑後における菜の光合成及び呼吸の変

化を郡べたところ、PrOParlH　感受性の異なるイネ、シコクビニ及

びタイヌどこの3桔物とも、　PraPaniユ　処理直後光合成が狙害され

ることが明らかとなった。光合成隈鞠から鵜野豊を見ると・イネで

達やかな回複が見られたのに対し、シ＝クビ工では回復が窃やかで

あり、タイヌビェでは回蔓が見られなかった。肌一方呼鷹は3華始と

も光合成と同様の患者な阻害を受けたが、曇筑豊の如何に誓おらず、

3埴物とも河童の憲やかな回復を見せた。

次に葉音における　Propanユユ　処理後の生豊的変化と薬剤挙動を合

せて追跡した。初めに　PropanH　の光合成に及ぼす影響を讃べたと

ころ、完全票の実験に買いた濃度のニ／ユOの濃度のPropanHで、

葉片は短肇謂再に質苦な光合成阻害を受けた¢　位しイネでは監害．が
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懸かった。一方阻害からの回媛過程を課べると、完全票では憲やか

な回復を元していたシコクビ工でも、完全葉で回復が見られなかっ

たタイヌビェ同葦著しく珂複が遅かった。

次に14C－P．ro閏rlユユ　を照いてその蓄電㍉放出及び代講について

調べたところ、葉音における　PropanH　の蓄積量に竃物蔓㌍差がな

いが、14C一放射能選の票片から熱演への放出がイネにおいては比

較的少なかった。またイネでは14C－Propanil　は遠やかに代謝さ

ま㌦　告刊抑止二　の票．片荷濃憲は慧一方＝篭葦に比べて篭めて監くなっ

ていた。

さらに票諒体に直謹処理し、　Propanij　の菜縁埠への吸着を凍話

したところ、駅試した3竃物で　PmPa扇．j＿　に封する感受聖の如何に

関わらず、P斬PanHの菓韓棒との既着及び光合成電子伝達系那琵

害に顕著な差はなく、選択豊湾要害として葦軋責との吸著を考える

ことはできなかった1

以上のことから　PropaJ江1に対し法式聖を竃するイネでは籠蔑笠

唱されている　Propanil　加水分解辞素　AryユacHami aSeⅠによる分

解がその怒筑豊の主要繁であることが明らかとなり、またコムギで

もイネ同環　Propanユユ　加水分解晋薫がその抵抗性に㌍与しているこ

とが明らかとなった。

しかしシコクビ二では、Propanil　の植物体粁汽諾上　及びその加
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水分解辞表活性、また他の徐茸剤の加水分解に着ヨした代謝能の3

点から検討した結果、甑pmanilide　及び　椚－15　を加水分解する

Arylacylamidase　活性は認められたが、PrOPan工　加水分解器宗は

存在しないことが明らかとなった。さらに竃物体再挙劫を観討した

ところ、シコクビ工では茎票処理のときの吸収量が少ないこと、及

び壊部処理のときの堀部から茎票部への移行が少ないことが認めら

れた苺　そのため作用点としての茎葉部燕の　P工10Pani工　の蓄電が少な

くなり一　これが　PTOPr」】nU　控貨聖禦肇や繋軍や一「・しキrTL、そこ

とが汚許された。また票片や票縁皆を買いた票数によって、このこ

とはさらに確認された。

PropanH　感受性の鈴による差異について、メヒシバを中心に諾

べたところ、4窯業のメヒシバでは生育地の違いに誓おらず

PropanH　に対して感受性であったが、6葉書の場合には怒筑豊を

示してくることが認められた．）その襟メヒシバは、タイヌどこと同

環に　Prop別1艮　加水分解霹黄括聖を示さなかった。しかしProp．ヨnH

の茎糞からの塵取を見ると、童物による　P▲r弾an工　に封する感票聖

の強弱にかかわらず、齢が違むに伴い　PropanH　の吸収芸が減少し、

メヒシバで特に蔽著であったことから、このことが発雷に誓う悪坑

性の変化の要署として大きく畢与していることが明らかとなった。

種物頚怒及び紫の違いによる　Propd最1に対する感覚聖の差の讃
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篤の要署として吸収丁移行過程の芸が謂らかにされた。

【
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序論

現在人類が利用できる陸地は全体の10％にすぎない。つまり我々はこの僅か

な土地を利用して増加する人数の食糧を確保しなければならない。そのためには

単位面積あたりの収穫量を増加させることが必要となってくる。このように農業

の生産性を向上させる方法としては土壌改良による土壌の把沃化、作物の品種改

良及び栽培技術の改良等がある。しかし中でも最も簡単で確実と考えられる方法

は作物を様々な生物的害（害虫、病気及び椎茸）から守ることであろう。この日

的で使用されるのが農薬である。

農業生産性に対する農薬の東灘度は周知のことであり（127，ユ29，141）、その利

用も年々増加している。しかし農薬の価値は単に生産性の向上だけで評価するこ

とはできず、常に経済性・社会性等に立脚していなければならない。経済性の面

では特に農薬使用に関わる経費があげられるが、実際は農薬使用による生産性の

増加のみならず労働時間の短縮により、．その増収は大きいものとなっている。ま

た現在のように第2種兼業農家が増加している農業者二会では、このような労働時

間の短縮は重要であろう。一方、農薬はその有用性から農作物の生産地のみなら

ず、人間を含む様々な生物が存在している場所（森林・芝生・荒地等）で広く使

用されており、その残留による生物濃縮等、生物環境に悪影響を及ぼすことが社

会的問題となっている。

現在使用されている農薬には殺虫剤・殺菌剤・除草剤・殺センチュウ剤・殺ソ

剤及び植物生長調節剤等、様々な種類があり、中でも殺虫剤・殺菌剤・除草剤が

主要なものとなっている（127，129，141）。殺虫剤は作物（植物）に害を与えず、

害虫（昆虫及びダニ類）を防除するものであるため、その間の選択作用性を実現

することは比較的容易である。殺菌剤は植物病原菌から作物を保護するものであ

り、この間の選択性を実現することも殺虫剤同様比較的容易である。それに対し、
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除草剤は同一圃場にある雑草を有用植物に害を与えないで死滅させる必要がある。

植物界の中での選択性を実現することは、前2者に比べ発しく、またその選択性

に重点が置かれている。

このように椎茸防除は前述のごとく、作物の推賞に対する競争力を向上させる

ことにより、作物の生産性の向上をはかることである。姥葦の防除には程々のも

のがあり、1）生態的防除法、2）機械的防除法、3）化学的防除法、4）生物

的防除法及び5）物理的防除法に分数されている（138）。除草剤はこのうち化学

的防除法に分数されている。除草剤は特に選択性除草剤の出現により、他の防除

法に比べて畦内除革を効果的・持続的かつ安全に行うことができ、耕地での使用

が容易となった。またそれに伴い、労働時間の短縮にともなう人件費の減少及び

繁雄な農作業の簡略化を進めることができた。そのことによって生産性の増大と

合わせて、経済性も飛躍的に増大し、かつ余剰時間を他の仕事または余暇に費や

すことで、生活の向上も導いている。

しかし一方では除草剤の持つ微量で強力な作用と裏腹に、1）作物への薬害

（使用量及び環境要因にともなう選択性の減少）、2）環境への影響（他の生物

への毒性や生物濃縮、さらには環境汚染等、他の生態系への影響）、3）椎茸の

変化（姥葦相の変化ならびに抵抗性の革得）等について充分注意することが必要

となる。従って除草剤を用いた化学的防除法は他の防除法とうまく組み合わせる

ことで、その特徴が充分発揮されることを認識しなければならない。

薬剤による椎茸防除の研究は19世紀末に　Bonnet　が硫酸銅によりノハガラシ

を駆除したことに始まり、各種無塘化合物による防除法が20世紀まで進められ

た。しかしこれらは非選択的除草剤であり、危険性等の面からなかなか実用化に

は至らなかった。1940年に　Zimmerllはn　によりナフタレン酢酸が合成され、

ここで始めて選択的除草剤が開発された。1942年にはイネ科植物と広葉種物

の間で選択的な2，4一口（2，4－ジクロロフ皐ノキシ酢酸）が発表され、懐
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界中に広まるとともに1947年には我が国にも紹介された（138）。

除草剤の歴史を開発傾向から見ると大きく分けて6つの特徴がある。1つは前

述のごとく非選択的除草剤から選択的除草剤への変遷である。これは同一場所・

時期に作物と雑草が存在するとき必須のものである。その例として、Pヱ・OParlil

やシメトリンはイネと同じ環境に存在するヒエを、イネに害を与えないで効果的

に防除することができる。2番目には多量施用から微量施用の方向で、初期に開

発された除草剤は100g／10a以上も施用されるものがあるのに対し、近年

では例えばシメトリンのように40～60g／10aが一・、・一般的になっている

（132）。また最近2～3g／10a施用というスルホニルウレア系除草剤が出て

きており、微塵化が進んでいる。3番目には低毒化の方向で、『沈黙の春よ　や

『複合汚染』等の著書、またはいわゆる枯れ葉剤作戦後の生態系への影響等で知

られているように多くの社会問題が巻き起こってきたことに起因して、除葦剤の

使用基準が各国ごとに定められ、低毒性の薬剤の開発が進められてきた。4番目

には混合剤の開発で、施用時期が同一な2種類の除草剤を混合施用することでよ

り広い範囲の椎茸を防除する方法が開発されている。除草剤同志の混合剤にかぎ

らず、特に最近では　Safener　または　Antidote（106）といって除草剤の作用を作

物だけ選択的に軽減するという解毒剤の開発も進められており、種子にまぶした

り、除草剤と混用して使用されている。5番目は施用方法の変遷で、まず剤形は

飛散による作物・人体及び他の生態系への影響を考え、水和剤から水田剤及び微

粒剤へ変遷し、また処理時期は水稲移植前後に集中してきている。最後にあげる

防除傾向の変遷として、殺茸による「田ざれい」から、抑葦剤や植物生長調節剤

等、生産性を考えた椎茸防除が1つの方向性として出されている。

この除草剤研究には大きく分けて2つの側面がある。1つはいわゆる除草剤開

発で、化合物の合成から始まり、混合剤を含めスクリーニングにより実用化へと
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進めてゆくものである。もう1つはこれら除草剤の作用機作を中心に研究をする

ものである。後者にももちろん開発上の意義はあるのだが、その研究には大きく

分けて3つの柱があると考えられる。

前述のように除草剤が植物寝間で選択的に作用する、すなわち獲葦に対して強

く作用し、作物の生育に負の影響を与えないことは極めて重要である。この機構

を探ることが第1の点と言えよう。一一万このことを種物の潮から見ると、種物の

除草剤に対する感応性の種問差いわば植物の有する多様性であり、この性質を追

求することが第2の点であり、両者は互いに惑打ちされている。そして童書物の生

育に影響を与える外部環境を考え、1つの生態系の中で除草剤と植物との相互作

用を捉えてゆくのが第3の点である。したがって除草剤研究の目的は、種物が存

在する環境の中で、本来種物が程特異的に具備している多様な形質を、植物にと

っては異物であり、かつ生理活性を看する除草剤に対応し、発現してゆく機構を

探ることにある（65，66）。

このような除草剤研究は選択性と作用性に大別できる。

前者の選択性発現には、1）植物の生態的または形腰的な差に基づくもの、2）

耕種的な差に基づくもの、3）植物の生理的な差に基づくもの、4）植物の生化

学的な差に基づくもめ等いくつかの要因があげられる（138）。

これらは主に植物を中心としたものであるが、他にも様々な環境要搾、1）．土

壌条件、2）天候（光、温度、湿度等）、3）生物問の相互作用（アレロパシー

等）、4）他の薬剤との持抗及び相乗作用等が選択性を左右する（138）。

また作用性については、各除草斉再こよって植物に特徴的に起る生理的変化、主

に第一次作用点を中心に研究が進められている（138）。

これらを解析してゆくにはその過程を除草剤の施用から植物における作用発現

に至るまで険葦剤の挙動を追跡し、偶々の過程が作用発現に対してどのように関

与しているかを調べてゆく必要がある（65，66）。
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Propaniユ（3，4－dichloropropionanilide、略号3，4～DCPA、商品名ス

タム、分子量　218．1）は　Rhom＆Haas　社より、イネ耕地においてタイヌ

ビ工の防除を目的として開発された酸アミド系除草剤である（120，132）。

酸アミド系除草剤は　acylamide　聖と　chloroacetamide　型に大別される（64，

132）。後者は1959年　Monsanto　故により開発された　allidochlor　に始まる

もので、酸アミド結合のカルポン酸のアシル基に塩基が結合しているのを基本骨

格にしている。この系列共通の特性はイネ科植物に高い選択性を有しており、タ

ンパク質生食成規等をその殺草機構に持っている。また発芽抑制剤として土壌処

理されるものがほとんどである（Figurel）。

また前者は　Propailユ】を代表としたアニリンと低級脂肪酸との酸アミド結合体

であり、茎葉接触型適訳活性を有し、主に光合成を阻害するとされているものが

多い（17，30，46，58，64，99，119，132）。また多くは茎葉散布処理される（Figu．re　ユ）。

されら以外に酸アミド結合を有する除草剤はいくつかあり、Propanユユ．に非常

に責似しているものもある。ウレア系の　Diurorl、LinurOn　は作用の面で、カー

バメート系の　Swep　は作用や施用方法の面でも非常に共通点が多い（17，22，27，32，

64，72，99，112，113，132）。他にもカーバメート系（チオールカ岬バメ仙上糸も含

む）、またはフェノキシ系・ナフトキシ系除草剤の中にも酸アミド結合を有する

ものがあるが、そゐ作用は主に前者はタンパク質生合成阻害でむしろ。hloro－

acetoamide型に類似し、後者はホルモン作用を有している（17，18，41，132）

（Figurel）。

Propanil　は通常200～300g a．i．（activeingredient）／10a

を雄葦の幼種物の時期に茎葉散布する。P上・opa雨】．が現在使用されている適用分

野は水田の他に畑地・芝地・槍園地等広くある。適用農作物から見ると、イネの

他にイモ類・ナス科作物等がある。対象雑草は1年生イネ科控葦及び1年生広葉

雑草であり、多年生椎茸や冬期椎茸を防除することは難しい。また対象雑草も幼
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植物の時期には有効であっても、発育が遷むに伴い殺革効果が低くなってくる。

混合剤としては　Benthiocarb　との混合で水稲直播栽培に（142）、P－NACとの

混合で生育期のノビ工に、またカルバリル、XMG、MPMCとの混合で槽園地

の下草枯殺剤として有効に利用されている（132）。またタイでは2，4】Dとの

混合剤で中期除草剤としても使われている。

Propanil散布後の挙動に関しては多くの研究がある。Propanil．は土壌中の

移動性が少なく、土壌微生物により速やかに加水分解され、　3，4－dichloro－

anili．ne（3，4－DCA）になる（9，13，19～21，24，29，37，102）。3，4仙－T）CA

は大部分土壌に吸着されるが、次第にC02にまで分解される（29）。一方3，4

－DCAは土壌中で　3，3，，4，4，－tetraChloroazobenzene　（TCAB）等の躍合

体を形成することが知られている（19－21，26，29，74，76，109）。Propanil　から3，

4－DCAへの変化は細菌から糸状菌に至るまで多くの菌で起るが（9，13，24）、

3，4－DCAからTCABへの反応は限られた菌でしか行われないという研究

がある（26，74）。

また光による分解は複雑で塩素の水酸基置換・脱塩素・加水分解からのTCA

Bの生成等の報告がある　（132）。

一方植物体においては、散布された　Propanil　は植物体内に侵入し、ほとんど

移行せず侵入した場所の作用点を阻害する。Propanユ1の作用点としては主に光

合成が考えられるが、他にもいくつか知られている（後述）。

Propanilの碍物体内挙動に関しては詳細に調べられている（2～5，10－13，39，45，

53，57，66，69，71，83，87－90，99，111，122－124，137，144－146，148）。この薬剤は抵抗

性植物、特にイネで3，4－DCAに加水分解される。この反応が解毒とされて

いるが、その中問代謝産物として　3，4－dichユorolactanilide（3，4－DLA）

が形成されるという説もある日45）。反応生成物のプロピオン酸はβ鵬酸化によ

り速やかにCOZにまで分解されるが（122）、3，4－DCAは　Glucose　や
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Lignin等と抱合体を形成する（38，57，144）。　　　　　r

Propanユ1の適訳作用性、特にイネとヒ工の問の選択性はその加水分解酵素の

存在の有無による解毒反応の大小が作用点における　Propanil　の蓄積の差を生じ

ることによると考えられ、　Propanil　に関わる選択作用性はそのほとんどがこの

段階の理解にとどまっている（10，66，83，124，145）。しかし前述のごとく、その選

択作用性を論ずる場合、単に　Propanil　加水分解能における差異だけで

Propanil　と植物との関係の全てを認識することは不可能といえよう。

石塚ら（67）は　Propar】il　と同族の種々の塩素置換または棚鎖の異なるものを用

いて加水分解能を調べ、ヒ工業にも　Arylacylamj，dase（Propanil加水分解酵

素もこの中に含まれる）が存在することを確認している。つまり加水分解反応を

植物の種特異性に由来する　Aryl．acyユamidase　の基質特異性の差異としてとらえ

たのである。このことを受けて赤塚ら（3～5）はさらに酵素を精製し、Arylacyト

amidase　にアイソザイムを見出し、このアイソザイムの存在の有無が　Propanil

の抵抗性に関与しているとした。ここにあげたように、瞼輩剤と植物との関係を

植物が元来有する種特異性、言い換えれば植物の多様性を比較生理生化学的側面

から理解することが、除草剤研究にとって重要となってくる（65，66）。

本研究では、この考えに基づき、イネ科種物の中に　Propanil　に対し抵抗性を

有する植物を検索した。またそこで見出された植物に対し、これまで　Propaniユ

抵抗性の主要因として考えられてきた酸アミド結合の加水分解による解毒のみな

らず、その種物体内挙動を主に作用点における　Propaniユ　の蓄積への寄与度とし

て捉え、総体的に調べた。特に酸アミド結合の加水分解については基質特異性の

埴物種問差の見地から詳細に検討した。一方、璃物の　Propanil　に対する反応を

特に光合成を中心に調べることで裏打ちしながら、Propanil　と種物との相互作

用を探り、P【tOPanil、ひいては酸アミド系除草剤の選択殺葦作摺機構を解明す
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ることを目的とした。

なおここで用いた咤号を下記に示tた。

D C P A；dichloropropionanilide

DCAA；dichloroacetanilide

C P A；chloropropionanilide

CAA；chlor・OaCetanilide

P A；propユonanユ1ide

AA；acetanilide

D CA；dichloroaniline

D L A；dichlorolactanilide
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第1章　植物の　Propanil　感応性に関する研究

Proparlil　は序論で述べたように、イネ耕作地におけるタイヌビエ防除剤とし

て開発されたものである。施用方法としては椎茸の幼植物時期に乳剤または水和

剤を200～300g a．i．／10aを茎葉散布する。使用場面としては水

田以外にも畑地や芝地があり、他にも混合剤として椅園地にも用いられている。

対象雑草は1年生イネ科雑草（ノビエ、メヒシバ、エノコログサ等）及び1年生

広葉雑草（イヌビュ、タデ類、カヤツリグサ、コニシキソウ等）である。殺革効

果の低いものとしてはスベリヒユ、ツユクサ以外に冬期雑草及び多年生雑草があ

る（132）。Propanil　抵抗性植物はイネ科以外ではこのようにいくつか知られて

いるが（58，121，132）、イネ科植物では最近コムギの例が京されている（95）他は、

タイヌビ工に－ぉいてPropanil耐性の種内変異が存在することが報告されている

にすぎない（143）。

また別に幼植物段階で　Propanil　に対して感受性を示しているイネ科雑草でも

齢が違むにつれて抵抗性を替得してくることが知られている（ユ32）。

そこでイネ科植物の中で、幼植物段階での　Propanil　抵抗性の植物種問差、及

び齢による　P工・OPanH　耐性の差異に注目し、その感応性を探ることを日的とした。
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第1節　Proparlil　に対する感応性の植物種間差

1．日的

Propanil　に対し抵抗性を有する植物を数種のイネ科植物について検索した。

またここでは除草剤と種物の相互関係をより明確に提えるために、主に水耕法を

用いて土壌要因を排除した。処理方法としては再現性も高く、以後の分析に有効

である浸漬処理を用いた。また植物に内在する多様性を引出す目的で、茎葉部処

理以外に通常実用場面では行われない根部処理も合せて行い、PropanH　に対す

る感応性差異を検索した。また茎葉部浸演処理に関してはその効果を散布処理と

比較し、その正当性も調べた。

2．材料と方法

供試植物として、イネ（Oryza sativa L．品種名　日本晴、英名　rice）、コ

ムギ（Triticum aestivum L．、品種名　ウシオコムギ、英名　wheaL）、シコク

ビェ（Eleusine coracana（L．）Gaertn．品種名　白峰、英名　finger mi11et）、
－＿　＿　＿　　　　　　　　　　　　　　　　　ゝ　　　　＿＿　　　　　　　　　　　　　　－＿－・

タイヌビェ（Ecinochloa oryzicola Vasing．採種地　上尾市、英名　barnyard－

grass）、オヒシバ（Eleusineindica（L．）Gaertn．採種地　ドイツ、英名

goose grass）、メヒシバ（Digitaria ciliaris（Retz．）Koeler　採種地　日野

市、英名Iarge crabgrass）の5種類のイネ科植物を用いた。コムギを除く各

植物の種子を水道水に浸し、2日間28℃の暗所で発芽させた。コムギの種子は

湿らせた紙タオルに播種し同様に1日間で発芽させた。機芽種子をガーゼを敷い

た水切りバットに播種し、水道水で生育させた。2葉期まで生育させた種物はそ

の後茶色のポリエチレン製広ロビンに移植し、培養液（Tablel）にて所定の薬

期まで生育させた。

まず始めに、自然光温室（昼間25℃、夜間20℃）にて水耕法で4葉顆まで
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育てたイネ、シコクビ工、タイヌビェの茎葉に　Propanil　濃度1000p p m～

4000p p m（モル濃度にして4．6×10‾3～1．8×10‾㍉M）に蒸留水

で希釈したスタム乳化剤（クミアイ化学）をl mZあたり50～80ml散布した。

散布時にはアルミホイルで根部を包み、薬剤が触れないようにした。散布後、葉

の問にたまっている薬液をろ紙ですいとり、その後水耕法で生育させ、経目的に

障害の程度を観察した。

同様に水耕法で4葉期まで育てたイネ、シコクビェ、タイヌビェの茎葉を

5000倍ネオエステリン液（界面活性剤、クミアイ化学蟄）で洗浄後、水洗し、

4．6×10‾S～6．9×10‾4Mの　Propanユ1水溶液（アセトン　1％を含む）

に90分間浸潰処理した。浸漬部を水洗後再び水耕法で7日間生育させ、障害の

程度を観察するとともに、根部及び茎葉部の新鮮重及び乾物重を測定した。また

各種物の根部を、界面活性剤で洗浄しないことを除いて茎葉部処理と同様の方法

により、4．6×10‾S～6．9×10‾4Mの　Propanil　水溶液（アセトン　1

％を含む）に3時間浸潰した。処理後浸漬部を水洗し同様に観察・測定を行った。

次に葦種を拡げて、自然光温室（昼間　25℃、夜間　20℃）にて、3～4

葉期まで士耕法により生育させたイネ、シコクビェ、オヒシバ、メヒシバを用い

て試験を行った。1且の白色ポットにポットあたり5gの肥料（Ⅳ：P：Ⅹ＝

14：14：14）を土壌混和し、償芽種子を播種し、イネは水田状憩で、他の

3植物は畑地状態で4葉期まで生育させた。各植物の茎葉に　Proparlil濃度

1000p p m～3000p p m（モル濃度にして4．6×10‾3～1．3×

10‾2M）のスタム乳化剤を散布し、その後、経目的に障害の程度を観察した。

なおイネの場合散布時に落水し、どの葦苺も散布前に土壌表面にバーミキュライ

トを敷き詰め、散布後除去した。また同じ葦種を水耕法にて4葉期まで生育させ、

上記と同様に　Propanil水溶液（2．3×10‾4～6．9×10‾4．M（アセトン

ユ％を含む））に根部及び茎葉部を浸漬処理した。また人工気象室（昼間25℃、
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夜間20℃、相対湿度60～70％）内で水耕法により3葉期まで生育させたイ

ネ及びコムギを用いて、上記と同様の茎葉部散布処理を行った。根部・茎葉部両

浸演処理は両処理とも処理時間を2時間にし、処理濃度を1．0×10‾4′〉

5．0×10‾㍉Mにした以外は上記と同様に行い、10日日に観察・測定を行っ

た。

3．結果

3－1．スタム乳化剤散布処理が植物の生育に及ぼす影響

水耕法で4薫期まで育てたイネ、シコクビェ、タイヌピ工の茎葉に　Propar止1

濃度1000p p m～4000p p mのスタム乳化剤を散布し、その後経目的に

障害の程度を観察した。イネは、処理後1週間たっても、4000p p mの散布

処理でも処理葉の葉先に若干の葉枯れがでている程度で、ほとんど障害が認めら

れなかった。しかし、タイヌビェは、処理後2日日から1000p p mの　処理

でも菜の基部が折れ曲がり、かつ葉色に若干の変化が見られた。3000p p m

以上の散布処理では処理後2日目に葉に著しいクロロシスが認められた。処理後

1週間目では、タイヌビ工は3000p p m以上の散布処理で、根腐れを伴い、

完全に枯死し、2000p p m以下の処理でも若干上位葉及び茎の一部に緑色部

分が残っているものの、新薬の展開は見られず、全ての植物が倒伏していた。そ

れに対しシコクビェは、処理後2日日では、4000p p mの散布処理でもほと

んど障害は認められず、処理後3日目に3000p p m以上の処理で、処理業の

幸先に若干のクロロシスが認められたにすぎなかった。処理後1週間たっと、全

ての処理区でわい化が認められ、3000p p m以上の散布処理では、処理葉に

かなりのクロロシスが見られたが、新薬が展開し、枯死には至らなかった。

次に葦種を拡げて、土耕法により3～4葉期まで生育させたイネ、シコクビェ、

オヒシバ、メヒシバにスタム乳化剤を散布処理し、15日目に観察したところ、
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処理後、シコクビ工は、1000p p m処理区において、無処理区と比べて菜先

にクロロシスがでている程度であるが、3000p p m処理区において、考のほ

とんどが枯死していた。それに対しオヒシバやメヒシバはどちらも1000

p p m処理区においても完全に枯死していた。しかしイネは3000p p m処理

区においてもほとんど障害が認められなかった。

また水耕法により3菜罪まで生育させたイネ及びコムギを用いて、スタム乳化

剤を茎葉部散布処理したところ、処理後10日冒にイネは、4000p p m処理

区においてもほとんど障害が認められなかった。コムギも、1000p p m～

4000p p mの全ての処理区で、わい化及び処理業にクロロシスが見られたも

のの、その程鹿は小さく、4000；）p汀1処理によっても鞍究しているも飢まな

かった。

3－2．茎葉部浸漬処理　Propanil　が植物の生育に及ぼす影響

4葉期まで育てたイネ、シコクビェ、タイヌビ工の茎葉を4．6×10‾5～

6．9×ユ○‾4ユ三の　Propar言ユ　水雷液に浸潰建窯したところ、処雲雀1還胃でシ

コクビェは、6，9Xl0－4Mの処理において、無処理区に比べやや生育が劣り、

葉菜にタロロシスが見られる程度であったのに対し、タイヌビ工は、6．9

×10‾4Mの処理で完全に枯死した。一方イネは、6．9Xl0－4Mの処理でも

ほとんど障害が認められなかった。また　Propa最1を含まない液（アセトン　1

％のみ含む）に同様に浸漬処望し、それを無処璧区として、障害の程度を璃物体

全軽の新鮮重の対無処理区比で表した。処理1週間後でタイヌビェは、三言。が

2．3×10‾4～4．6×10岬ヰMの間にあるのに対し、イネ及びシコクビ二は、

6．9Xl O‾4Mの処理でもⅠ言。に達しなかった（Fユgure　2）ウ　ニの傾向は乾物

重、また部位別に新鮮重・乾物重及び葉長・根長で見ても同環であった（70）。

次に葦種を拡げて、水耕法にて4票君まで生育させたイネ、シコクビこ、オヒ

シバ、メヒシバを招いて、同素に　Propa最上　を茎莞部浸講処票したところ、処誓
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1週間後でメヒシバ及びオヒシバは、4．6×10‾4M以上の処理で枯死に至っ

た。一方イネ及びシコクビェは、前述の試験とほぼ同様の傾向であった。また植

物体全体の新鮮重の対無処理区比においても、処理1週間後でメヒシバ及びオヒ

シバは、ⅠS。が2．3×10‾4～4．6×10‾4Mの問にあるのに対し、イネ及

びシコクビ工は、6．9×10‾4Mの処理によってもⅠS。に達しなかった

（Fユgure3）（70）。この傾向は乾物重や部位別、また真義・横長の対窯処理区比に

おいても同様であった。

同様に3菜期まで生育させたイネ及びコムギを用いてPropanilを茎葉部浸漬

処理を行ったところ、処理後10日日でも両魔物とも全処理区で障害がほとんど

認められなかった。また処理後ユ0日冒に麺物体全体の新鮮重の対無処理区比に

おいても、イネ及びコムギとも5×10‾4Mの処理でも影響がほとんど見られな

かった（Figure4）。

3－3．根部浸漬処理Propanユ1が植物の生育に及ぼす影響

4票詔まで育てたイネ、シ＝クビこ、タイヌビェの根部を4．6×10－5～

6．9×10‾4Mの　Propanil水溶液に浸漬処理し、処理1週間後に観察した。

シコクビ工は、若干の生育抑制や葉先にクロロシスが見られる程度であったのに

対し、タイヌビェは、完全に枯死しているものはなかったが、強い生育障害を受

け、一方　　　、イネはほとんど影響が見られなかった。また茎葉部浸漬処墾

同様、植物体全体の新鮮重の対悪処理区比においても、タイヌビェは、6．9

×10‾ヰMの濃度においてIs。に達しているのに対し、イネ及びシコクビェは、

6．9×10‾4Mの濃度においてもⅠ；。に達しなかった（Fユgure5）（70）。

次に茸童を拡げて、水耕法により4菜期まで生育させたイネ、シコクビェ、オ

ヒシバ、メヒシバを用いて、同様に処理したところ、メヒシバ及びオヒシバは、

処理1週間後で6．9×10‾4Mの処理において枯死に至った。全体の新鮮重の

対無処理区比においても、メヒシバ及びオヒシバは、三川が2．3×10－一黒は～
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4．6×10‾4Mの問であった。一方イネ及びシコクビェは、前述の試験とほぼ

同様の傾向であった（Fユgure　6）（70）。

また同様に3票顎まで生育ぞせたイネ及びコムギを用いて、1．0×10‾4㍍

～5．0×10‾㍉Mの　Propanil　水溶液に根部浸済処理したところ、両遣物とも

処理後10日を経てもなお、全処理区でほとんど簿等が認められなかった。また

全体の新鮮重の対無処理区比においても、全ての処理でほとんど影響を受けなか

った（Figure　7）。

4．考察

シコクビ狛ま実際の農業に使用されているスタム乳化剤の茎葉散布に対しては、

慣行還（Propanユ1濃度　3000p p m）付近の濃度で強く阻害を受けたが、

なおメヒシバ、オヒシバ及びタイヌどこに比べて、怒筑豊を示すことが明らかと

なった。また別に根部及び茎葉部浸漬処理においてイネには若干及ばないが、

Propan土工　に対してかなりの怒筑豊を示し、亀の感受聖篭物との問に顕著な芸が

見出された。

一方コムギの場合、PropanH　はアメリカでコムギ畑におけるエノコログサの

防絵剤として芙襟に使用されているが、本研究でスタム乳化剤の茎葉散布に対し

て、慣行量付近で若干障害が見られるものの、イネに匹敵する選筑豊を示した。

また別に、棍部及び茎票欝違憲処理においても、ProparlH　に対しイネと帯電蓬

の素読性を示すことが明らかとなった。

散布処理と浸漬処理では、方法及び勃剤も異なっており、直接的比較はできな

いが、これらの結果から茎葉部浸漬処理の影響は散布処理とほぼ同環の影響を示

し、その処理法が曇抗性磯講を探る上で適切なことが示された。集って以空の分

析には、再現性及び放射性同位元素璧買時の安全性等の面から考えて、浸漬処空

を用いることにしたく〕
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以上のことから、シコクビェ及びコムギはイネには若干及ばないが、Propanユ1

に対し抵抗性を有することが明らかとなった。従って、現在コムギ細で防除剤と

して実際に使用されている例（95）を考えると、製剤や施用方法の検討結果の如何

によっては実用化の可能性が残されており、作物の中に新たに　Propanユ1に対し

抵抗性を有する植物、シコクビ工を見出したことは、農業上重要であると言えよ

う。またイネ科植物の中ではこれまで　Propanil　に対し抵抗性を有する植物はイ

ネ以外にほとんど見出されておらず、このような近縁の種の中で　Propanil抵抗

性植物を見出したことは、抵抗性機構研究の上で、特に選択殺革作用を知る上で

意味のあるものと考えられる。またイネ、シコクビエ及びコムギは茎葉部処理の

みならず棍部処理においても　Propanユ1に対して抵抗性を示したことから、その

他の観察結果等も含め、抵抗性機構研究上大きな示唆を与えるものと思われた。
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Tablel．　Composition of the nutrient solution

Element Chemical Concentration（mg／l）　（mg／1）

N

P
 
K
　
晦
　
C
a
 
F
e
　
伽
　
B
 
M
 
C
 
Z

O
 
u
 
n

錘H4）ZSO4　　　　　　　73．4

aM3　　　　　　　　　　27．4

NazHPO4・12Hz0　　　　201．7

KC1　　　　　　　　　　　　64．2

河gSO4・7Hz0　　　　　　61．1

CaC12・2円20　　　　　105．O

EDTA－Fe　　　　　　　　　26．41

珂nC12・射120　　　　　　1．809

H3BO3　　　　　　　　　　0．286

（NH。）6珂07024・4Hz0　　0．0920

CuSO4・5Hz0　　　　　　　0．0786

ZuSO4・7H20　　　　　　　0．2197

NH4－N　　20

Ⅳ03－Ⅳ　　20

PzO5　　40

KzO　　40－

MgO lO

CaO　　　40

Fe20。　5

珂n O．5

B O．05

回0　　　　0．05

Cu O．02

Zn O．05

Chemicals yer・e dissoIvedin distilled vater and pH vas

adjusted to　5．5－6．O withlN HCl．
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第2節　　Propanil　に対する植物の鈴及び生育地による感応性の差異

1．呂的

Propanユ1に対し幼植物の時期に感受性であった植物も、その生育に伴い抵抗

性を孝得してくる例が知られており、メヒシバもその一例である。しかしこの植

物に関しては元来幼植物でも　Propanil　に対し怒抗性であるとしている例（128）

があり、メヒシバの　Propanユユ　感応性に開しては未だ明らかになっていない。一

方タイヌビェにおいて、500p p m（通常施罵濃度の1／6）で選別したとこ

ろ、P．ropanユユ　に対する感応性に密内変異が存在することが報告されていること

から（143）、メヒシバにおいても　Propanil　感応性に種内変異が存在する可能性

が考えられた。

ここではまず始めに、日泰各地からメヒシバの種子を採取し、幼植物時期を用

いて、メヒシバの　Propanil感応性の種内変異を検索した。また齢による

Propanユ1感応性差異をイネ及びタイヌビ工と比較しながら検索し、メヒシバの

Propanil　抵抗性の一側面を明らかにすることを目的とした。

2．材料と方法

まず始めに生育地を異にするメヒシバの　Propanil　抵抗性について検討した。

ポットあたり200gの畑地土壌に1gの肥料（N：P：K＝14：14：14）

を土壌混和し、1973年から1978年にかけて日本の各地から採取したメヒ

シバの種子を播種した。その後自然光温室内（昼間25℃、夜間20℃）で4葉

期まで生育させた。Propaniユ　濃度にして1000p p m及び3000p p mの

スタム乳化剤を茎葉散布した後、1週間生育させ障書の程度を観察するとともに、

その除草活性を5段階評価法で表した。また処理後3週間冒にその回復の有無を

調べた。

また水耕法で3菓期または6薬期まで人工気象室内（昼間25℃12時間、夜
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問20℃12時間、相対湿度60～70％）で生育させたメヒシバに、Propanユユ

濃度にして1000p p m～3000p p mのスタム乳化剤を茎葉散布した後、

10日間生育させ障害の程度を観察するとともに、茎葉部と根部に分け、新鮮重

を却定した。

次に，対象植物としてイネ及びタイヌビェを用いて、発育段階別に　Propanユ1に

対する感応性を調べた。まず発芽時の植物体への影響を調べた。3植物の種子を

28℃暗所で発芽させた後、1×10‾6～1×10‾3Mの　Propanユ1を含む培養

液の入った寒天培地（寒天　0．4％）に播種した。なお無処理区には、

Propanユ1を含まない培養液の入った寒天培地を用いた。その後人工気象室内（

昼間25℃12時間、夜間20℃12時間、相対湿度60～70％）で1透間生

育させ、葉長及び根長を却定した。次に2葉期、4葉期または6葉期まで水耕法

によって人工気象室内で生育させた植物の茎葉部を5000倍ネオエステリン液

で洗浄後、水洗し、5×10‾4～1×10‾3Mの　Propanil水溶液（アセトン

1％を含む）に2時間浸演処理した。無処理区は　Propanユ1を含まない1％アセ

トン水溶液に同様に処理した。処理後処理部を水洗し、10日間生育させ根部及

び茎葉部の新鮮重及び乾物重を澗定した。

3．結果

3－1．生育地の異なるメヒシバに対するスタム乳化剤の茎葉散布処理の影響

4葦期まで生育させたメヒシバにスタム乳化剤を茎葉散布した後、処理1週間

後に障害の程度を観察したところ、Propanil濃度1000p p m（モル濃度に

して4．6×10‾3M）でも全てのメヒシバでタロロシスが認められ、障害の程

度は5段階評価法（Table　2　の脚注参照）で3～4であった。3000p p m

ではさらにその程度がひどく、5段階評価法で4～5であり、中には完全に枯死

しているものもあった。処理3週間後に回復の程度を観察したところ、1000
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p p mでは、ほとんどのメヒシバが新薬の展謁を見せているが、3000p p m

（モル濃度にして1．3×10‾2㍍）では全てのメヒシバが緊媛せず、完全に枯

死していた（Table　2）。

3－2．発芽時の生育に及ぼす　PropanlH　の影響

3－2～3－4、及び次章からの実験では、メヒシバについては、Sample No．

11（Table　2　参照）を用いた。発芽時の櫨物体への澄響を謂べるため、

Propanil　を含む培養液の入った寒天培地に催芽種子を播竃し、その後1週間生

育させ、糞長及び根長を謝定したところ、イネ、タイヌどこ及びメヒシバの3植

物ともクコ∵ロシスは見られなかったが、根及び茎葉の伸長が抑えられた。1

×10‾6M及び1×10‾㍉Mでイネの茎葉の生育が他に比べて悪いものの、全般

的に見て、これら3植物に同程度の生長阻害が認められ、1×10‾3Mではどの

植物も根及び茎葉の伸長が全く見られなかった（Fユgtlre　8）。なお　PropanH濃度

1×10‾3㍍は218p p m、1p p廿日は4．6×10‾GMである。

3－3．器の異なるメヒシバに対するスタム乳化剤の芸票設着装竃の影響

水新法により3栗貫または6票貫まで生育させたメヒシバにスタム乳化剤を茎

葉顎布したところ、3票期のメヒシバは、1000p p mでもほとんど枯死して

おり、植物体全体の新鮮重の対無処理区比においても、処理後ユ○ヨ冒で、‡川

は1000p p m以下であるのに対し、6票期のメヒシバは、生育抑制やタロ■ご

シスが見られるものの、その程度は少なく、二川は3000p p m付近であった

（Figure　9）。

3－4．令の異なるイネ、タイヌビエ及びメヒシバに対する　Propanil　茎票更漬

処理の影響

次にイネ及びタイヌビ工を対照植物として、生育時等の異なるメヒシバの

Proparlil　感応性を調べるため、2票期、4凛‡男または6票深まで東都法によっ

て生育させた植物の茎葉部を　Proparlユ1水溶液に浸漬処理した。イネほどの生育

qrT
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時期でも1×10－3M（218p p m）においてもほとんど影響を受けなかった

（Fユguf・elO（A））。それに対し、メヒシバは2薬常及び4葉郡で、5Xl O二4M

（109p p m）においてもかなりの障害を受け、ほとんど枯死しており、植物

体全体の新鮮重から見たⅠ川は、処理後10誓呂で5Xl O●ヰM以下であった。

しかし6葉罪になると、若干の生育抑制やタロ∵ロシスが見られるが、工S。はユ×

10‾3M付近であった（FユgurelO（C））。また同量にタイヌビェは2葉郡及び4

菜詔には、5Xl O‾4Mでかなりの簿害を受けており、工；。が5×10‾ヰM以下

であったが、6葉芽になると、障害の程度が少なく、ⅠS。は5×10‾‘lM～1X

l O‾3M付近であった（FigljrelO（B））。また部位別で見ると、　PropanH　によ

る降等の程度は下位豪が最も大きく、次いで上位票、茎の潤で大きかった。

4．考察

日本各地からメヒシバの種子を採致し、Propanil感応性の軍内変異を詮索し

たが、黍研究で課べた軍票内では、メヒシバは豊吉聖の如何に誓おらず、

PropanH　に対し感受性を示すことが明らかとなった。　Y別はSue　らは、500

p p m（慣行屋の1／6の　Propaniユ　濃度）のスタム乳化剤のみを胃いて、タイ

ヌビェにおいて　Propanユユ　に対する感応性に竜内変異があったとしている。しか

し本研究では、メヒシバの中に、元来　Pi，OPanH　に対し抵抗豊の童再変異が存在

するかを調べることを冒的とした。慣行量3000p p mのスタム乳化剤を散布

したところ、その濃度では変異婦は大きなものではなく、全ての境物が靖託した。

また1／3の濃度の1000p p mでも、生育地の違いによる篭筑豊に顕著な差

は認められず、供試した全てのメヒシバが感受聖を示した。次に瀞による

Propan．il　感応性差異を検索した。発芽時の植物体への影響に誓しては、ユ×

10‾6M及び1×10‾㍉Mでイネの茎葉の曹長が他に比べて強く抑制されている

ことについてさらに竣討を要するが、全盟約に見てイネ、タイヌどこ及びメヒシ
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パの3植物ともほぼ同程度の阻害が認められ、幼植物段階で　PropanH　に対し遷

抗性を有しているイネも強い阻害を受けた。SH11ら（124）はイネ童子中に茎葉

中の1／4～1／10の　Propanil　加水分解静素活性が存在するとしており、行

事ら（148）は竜子中でも茎葉中に匹敵するほどの活性が存在するとしているが、

何れも発芽時の植物体への影響は調べておらず、阻害度と　Propanil　の程子中の

挙動との開運を詳細に検討する必要があろう。しかしイネは2葉常で、既に

Propanユ1に対し抵抗性を示しているのに対し、メヒシバ、タイヌどこは4葉期

まで　Propanユ1に対して感受性を示し、6黄期以上の発育段階で始めて抵抗性を

示すことが明らかとなった。また前節での結果と同様に浸演処理と散布処理との

閏に明′藷な雫謂性が見られることから、浸演処理の妥当性がここでも表され、以

後の分析に用いることにした。

以上のことから、メヒシバは元来、幼植物段階では　Propanil　に対し感受性を

示し、その発育が進むに伴い抵抗性を獲得することが明らかとなった。
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Table2．Effect of foliar－aPPlied propanil on grovth oflarge crabgrassin various habitats．

SaE）Ple No．　Origin source for collection Herbicidal activity■●　　Rcovery●暮■　Gemination

Propanil concentratユon（ppm）　　　percentage

（year）　1000　　　3000　　　1000　　3000　　　（10days）ぴ）

l Sapporo，打okkaido（1977）

2　　　Ushユku，Ibaraki－pref．（1977）

3　　　Seta，Gunma－Pref．（1975）

4　　　Gunfa AES■（1978）

5　　　Gunma AES■（1978）

6　　　Shiraoka，Saitama－pref．（1970）

7　　Ageo，Saita皿a－Pref．（1977）

8　　　Chiba AES■（1978）

9　　　Ra】泊ta，Tokyo（1978）

10　　　Hino，Tokyo（1978）

ll Hino，Tokyo（1981）

12　　　Yokohama，Kanag紳8－Pref．（1977）

13　　　Hiratsuka，貼naga閥－pref．（

14－　　Fujieda，Shizuoka－Pref．（1977）

15　　　Kikuk紳8，ShiヱuOka－pref．（1977）

16　　　Ⅹikukava，Shizuoka－pref．（1978）

17　　　N止gata AES・（197釘

18　　　Toyama A巴；●（　）

19　　Ishik郡a A巴；事（　）

20　　　Gifu AES・（　）

21　　Yasu，Shiga－pref．（1974）

22　　　Yasu，Shiga－Pref．（1975）

23　　　Yasu，Shiga－Pref．（1977）

24　　　Yasu，Shiga－Pref．（1978）

25　　　Xoga，Shiga－pref．（1976）

26　　　Fukuchiyanla，Kyoto

27　　　0saka（）

3

　

3

　

3

　

3

　

3

　

3

3

4

3

3

3

3

）　3

3

3

4

3

3

4

3

4

．4

3

4

4

（　）　　4

4

28　　　Takarazuka，Hyogo－pref．（1977）　　3

29　　　Sh血ane AES・（　）　　　　　　　　3

30　　　Yamaguchi AES・（1976）　　　　　　　4

31　　Tokush血a AES・（1978）　　　　　　　3

32　　　Kagoshi皿a－Pref．（1975）　　　　　　3

33　　　0kユnava AES書　く1978）　　　　　　　　3
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摘要

イネ科植物の中で、幼植物段階での　PropanH　抵抗性の電物種問差、種内変異

及び鈴による差異について調べた。

第1節　Propanユ1に対する感応性の埴物種問差

（1）水耕法で4妾期まで育てたイネ、シコクビェ、タイヌピェ及び3葉期まで

生育させたイネ及びコムギを用いて、茎葉にスタム乳化剤を散布したところ、イ

ネは、ほとんど障害が認められなかったのに対し、タイヌビ工は、ほとんどの濃

度区で枯死に至った。またシコクビ工は、全ての処理区で新薬が展開してきてお

り、枯死には至らなかった。コムギは全ての処理区で障害が見られたものの、そ

の程度は小さく、枯死しているものはなかった。草種を拡げて、土耕法にて同譲

の試験を行ったところ、シコクビェは1000p p mで、無処理区と比べてやや

障害がでている程度であった。オヒシバやメヒシバは、どちらも1000p p m

でも完全に枯死していた。それに対しイネは、3000p p mでもほとんど障害

が認められなかった。

（2）3～4葉期まで水耕法で育てた植物の茎葉を　Propanil　に浸演処理したと

ころ、シコクビェは、6．9×10‾4Mで無処理区に比べやや生育が劣り、葉先

にタロロシスが見られる程度であったのに対し、タイヌビ工は、完全に枯死した。

またメヒシバ及びオヒシバは、4．6×10‾4Mで枯死に至った。一方イネ・コ

ムギとも、全ての濃度区で障害がほとんど認められなかった。またタイヌビェ、

オヒシバ、メヒシバは、Ⅰ5。が2．3×10‾4～4．6×10‾ヰMの問にあるの

に対し、イネ、シコクビ工、コムギは、6．9×10‾4MでもⅠ盲。に達しなかっ

た。

（3）4葉期まで育てた植物の根部に　Propanil　を浸演処理したところ、シコク
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ビェは、高濃度区で若干の生育抑制やクロロシスが見られる程度であったのに対

し、タイヌビェ、オヒシバ、メヒシバは、強い生育障害を受けていた。またイネ、

コムギとも、影響がほとんど見られなかった。またタイヌビ工、オヒシバ、メヒ

シバは、4．6×10‾4Mで工S。に達しているのに対し、イネ、シコクビェ、コ

ムギは、6．9×10‾4MでもⅠS。に達しなかった。

（4）シコクビエ・コムギは根部及び茎葉部浸透処理においてイネには若干及ば

ないが、Propanユ1に対してかなりの抵抗性を示すことが明らかとなった。また

慣行量程度のスタム乳化剤の茎葉散布に対しても、他の感受性植物に比べて抵抗

性を示すことが明らかとなった。茎葉部浸漬処理は散布処理とほぼ同様の傾向を

示し、その処理法の正当性が示された。

（5）以上のことから、作物であるシコクビェやコムギが　Propanユユ　に対し抵抗

性を示したことは農業上重要である。またイネ科植物の中ではこれまでイネ以外

に　Propanユ1に対し抵抗性を有する植物はほとんど見出されておらず、抵抗性機

構研究の上で、特に選択殺草作用を知る上で意味のあるものと考えられる。

第2節　Propanユ1に対する植物の齢及び生育地による感応性の差異

日本各地からメヒシバの種子を採取し、Propanil　感応性の軍内変異を検索す

るとともに、鈴による感応性差異を併せて検索することを目的とした。

（1）4葉期まで生育させた生育地の異なるメヒシバにスタム乳化剤を茎葉散布

したところ、1000p p m処理では、後に回復はしたが、処理後1週間では、

5段階評価法で3～4に当る強い障害を受けた。3000p p m処理では障害の

程度は4～5であり、その後回復せず、完全に枯死した。

（2）発芽時の植物体への影響を調べたところ、イネ、タイヌビエ及びメヒシバ

の3植物ともほぼ同程度、根及び茎葉の伸長が押えられ、1×10‾3Mではどの

植物も根及び茎葉の伸長が全く見られなかった。
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（3）水耕法で生育させたメヒシバにスタム乳化剤を茎葉散布したところ、3稟

期のメヒシバと6葉質のメヒシバの問で阻害に顕著な差異が見られた。

（4）水耕法によって生育させた植物の茎葉部を　Propanユ1に浸漬処理したとこ

ろ、イネはどの生育時期でも1Xl O‾aMまでほとんど影響を受けなかったが、

メヒシバ・タイヌビェは、2葉期及び4葉刃でもかなりの障害を受け、ほとんど

枯死しており、工58は5×10‾4㍍以下であった。しかし6棄期になると、若干

の生育抑制やクロ∵ロシスが見られるが、ⅠS。は1×10‾3M付近であった8

（5）奉研究で調べた範囲内では、メヒシバは生育地の如何に関わらず、

Propanユユ　に対し感受性を示すことが明らかとなった。発芽時の植物体への影響

については、イネ、タイヌどこ及びメヒシバの3璃物ともほぼ同程度の濫書が認

められ、幼植物段階で　Propanil　に対し抵抗性を有しているイネも強く阻害を受

けた。しかしイネは2菜期ですでに　Propanil　に対し抵抗性を示しているのに対

し、メヒシバ、タイヌビ工は、4葉期までの幼植物段階で　Propanユ1に対し感受

性を示し、6稟期以上の発育段階で始めて抵抗性を示すことが明らかとなった。

（6）以上のことから、メヒシバは幼植物段階では　Propanユ1に対し感受性を示

し、その発育が遷むに伴い抵抗性を淳得することが明らかとなった。
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第2章　　Propanユ1の植物体内代謝に関する研究

絵葦剤の植物体内挙動は前述のごとくいくつかの段階に分けられるが、特に作

物と椎茸の問の生化学的差異により選択殺革作用を発現している例は数多く報告

され、主に除草剤の化学形腰変化の程度の差に依存したものが多い（17，18，30，40

－42，65－69，73，91，92，94，114）。

これら変化はその作用性を基準に考えると、大きく活性化反応と不活性化反応

（解毒反応）に分けられる（25，42，118）。Propanユ1は序論で述べたように、土

壌・動植物及び光により様々な変化を受けるが、植物体内でも第1段階としての

故アミド結合の加水分解（2－5，ユ0－13，39，45，53，57，66，70，7壬，83，87－30，99，111，

123，124，137，144～146，148）と第2段階の　Glucose　または　Lignin　等（38，57，

144）との抱合反応の2つに分けられる。Propanil　加水分解酵素（Arylacyl－

amidase一正式名；Aryl－aCylamido amidohydrolase EC　3．5．1．13）はこの第1

段階を司っていると考えられ、広く生物界に分布している（9，14，100）。

1968年　Still（122，123）はイネ体中に　Propanil　加水分解物3，4－DC

Aとその抱合体を見出している。同年　Yユh　ら（145）はイネ及びタイヌビェを用い

て　Propanil　が一度中間代謝物として3，4－D LAになり、その後3，4－D

CAに変化するとしており、このことから、イネ体中に特異的に存在する

Propanil加水分解酵素による解毒が、イネーヒエ問の選択性に大きく寄与して

いることを明らかにしている。その後多くの研究者によって広く高等植物・動物・

土壌微生物にその酵素の存在が明らかにされた（1，3－5，10，12，14，24，37，39，41，44，

45，52～55，85，100，124，137，145，146，148）。特に　Hoagland　ら（55）は12科19属

の高等植物のうち70％がPropanユ1を加水分解する能力を有しており、また別

に（52）10科38屈の作物のうち半数以上が同様に評価されている。また赤塚・

大場（10）は約30種の植物を用いて同様の検討を行った結果、約30％の植物が
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Propanユ1を分解するとしている。これらの研究のうちイネ科植物に関しては

Hoagエand　らがオオムギ、オーチヤードグラス、ジョンソングラス、ソルガムの

茎葉から抽出した親好素に、　Propanユ1加水分解啓素活性を見出している。また

赤凝らも同様の種でその活性を見出しているが、それらはイネに比べて極めて弱

いものであった（10）。また根における　Propanユ1加水分解酵素活性はほとんどの

高等植物で検出されなかった（55）。一方イネの根のカルスや細泡培養で

Propanユ1加水分解音素活性が見出されていることは興味あるところである（111）。

このように　Propanユ1加水分解酵素活性については多くの研究例があるが、この

加水分解酵素活性と　Propanil　の殺茸機構との関連について調べた例は限られて

ヽ　ヽ　　ワ

序論で述べたように、石塚ら（67）は基質特異性の植物種問差による選択性の発

現を提唱した。それをきっかけに赤塚ら（3－5）はP、rOpanユ1開運化合物を用い、

広く高等植物に　Arylacylamidase　を検索した結果、この辞索に3つのアイソザ

イムを見出した。AryユacylamユdaseIは若干の変異はあるもののイネに特異的

に含まれており、高い　Propanユ1加水分解酵素活性を示し、これがイネの

Propanil　抵抗性に関与していると報告した。また　Aryユacylamidase　正は高等痩

物に普遍的に存在しているが、Propanユ1加水分解酵素活性はなく、Arylacyト

amユdase　Ⅲはセロリ、ミツバ等に存在し、Propanユユ　加水分解酵素活性を有する

と報告しており、石塚らの提唱を確実なものとしている。

また　Arylacylamidase　の特徴としてもう一つ重要なことは、有機リン剤やカ

ーバメート系薬剤による加水分解酵素活性の阻害である。圃場でこれら化合物が

Proparlユ1と同時または直前に施用されると、イネに薬害が生じる事実が見出さ

れた（11，28，35，75，87～90，137，147）。Frear　と　Still（39）はイネから抽出した

Arylacylamidase　を用いて調べたところ、この加水分解酵素活性がこれら化合物

によって強く阻害されることを見出し、イネの薬害の原因はこれら化合物による
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解毒機構の阻害によって、茎葉中に　Propanil　が蓄積することにあるとしている

（87）。同様に横園地で使用されるカルバリルとの混合剤W工DACは、この原理

に基づき、メヒシバに存在する　Aryユacylamユdase　の加水分解音素活性をカルバ

リルが阻害することを利用して、この植物を防除するために開発されたものとさ

れている（88）。

前章で　Propanユ1に対し、イネ以外に抵抗性を有する植物としてコムギ及びシ

コクビェを見出したこと、また幼植物段階で感受性のメヒシバも発育が遷むに伴

い抵抗性を獲得してくることを示した。ここでは　Propanユ1の抵抗性機構として

従来提唱されてきている　Arylacyユa月止dase　による加水分解に着冒し、これら植

⊥心地レ↓七払銭縄並べ－⊥1、14C－Propai】ユユ物の芯抗性要宗を探ることにした。宗／こ付yL偶瑠偲i和正いふ⊥ノ

を用いた残物体内代謝、2）基質特異性の植物車間差、さらに3）勉の換葦剤

の竣アミド結合の加水分解性の差異の3点から検討を加え、Arylacylamidase

の植物種特異性という観点から比較を行った。
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第1節14C－Propanユ1及び開運化合物の合成

1．呂的

植物体内代謝を含め、除草剤の挙動を追跡するための手段として、14C標識化

合物を用いることは、検出感度及び検出方法から見て非常に有効である。そこで

Propanユ1の植物体内挙動に関する研究に先立ち、14C－Propanユ1を合成する

とともに、同様の・手法を用いて、Arylacylamユdase　の基質特異性の埴物凄間差

を調べるため、　Propanユ1の種々の同族体を合成した。

Propanil　の合成法には大きく分けて2種類ある（43，132）。Propanil（3，4－

dichloropropionaniユide）は　Figurel　に示すとおり、3，4－DCAとプロ

ピオン憩が酸アミド結合した構造をしているが、1つはそのアニリンにプロピオ

ン酸を縮合させるもので、もう1つはジクロロベンゼンから合成するものである。

後者は反応が3段階にわたり、前者に比べて複雑である。一方前者は1段階反応

であるが、これも大別すると、混恕無水物法と酸塩化物法に分けられる。両者の

根本的な違いは前者が無水プロピオン敦を基質としているのに対して、後者は塩

化プロピオニルを基質としているところにある。つまり前者は合成の過程で理論

上基質の半分をむだにすることになる。14C－Propanil　を合成する際、問題と

なるのは収量と比活性の維持である。その意味で前者は14C－PropanH　の合成

には適しない。後者の中でもプロピオン憩から塩化プロピオニルを合成する過程

では、P Clい　P CIs、S OC12、C6HsCOCl、C6H4（COCl）Zと

様々な方法が用いられる。しかしS OCユ之、CGH4（COCl）2を除く他のも

のは蒸溜操作を必要とし、微量では発しい。またC6HsCOCl、C6H4（CO

Cl）2を除く他のものは沸点が塩化プロピオニルに大変近いため不兼物として

除くことが発しい（43）。以上の理由から、ここでは酸塩化物法のうち塩素置換の

際CGH．（COCl）2を用いて14C－Propanil　の合成を行った。
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また　Propanユ1の同族体の合成も酸塩化物法により行った。

2．ネオ料と方法

2－1．敦塩化物法による14C－Propanil　の合成

1位の位置に14C標識したプロピオン酸ナトリウムを用いて14C－Propanユ1

を合成した。合成は次の3段階の反応で行った。まず始めに14C－プロピオン酸

ナトリウムに非標識プロピオン酸を、14C－プロピオン敦ナトリウムの10倍量

加えることによって、14C－プロピオン薮ナトリウムのナトリウムイオンと水素

を置換し、14C－プロピオン渡に変換した。次に14C－プロピオン憩を塩化ブタ

コイルと反応させ、14C一塩化プロピオニルに変換し、最後にトリエチルアミン

を触媒にして14C一塩化プロピオニルと3，4－ジクロロアニリンとを反応させ

14C－Propanユユ　を合成した。この合成は垂気中に14Cを含む化合物が飛散する

危険性を考え、合成過程のほとんどを真垂閉鎖系で行った。また各反応化合物の

混合・分寵は真空移動法により行った。なお合成法の詳細を　Figurell　に示し

た。合成及び精製過程において金放射能量を滞定し、回収率を調べるとともにシ

リカゲルカラムクロマトグラフィーによる精製後、比活性及び薄層クロマトグラ

フィーによる放射化学的兼度の詮定を行った。

2－2．Propanユ1関連化合物の合成

塩素による各種の1置換、2置換体アニリンと塩化アセチルまたは塩化プロピ

オニルをトリエチルアミンを触炭として反応させることにより、Propanユ1の同

族体を合成した。また反応は謂放系で行い、方法の詳細を　Fユgu．re12　に示した。

なお純度の検定は薄層クロマトグラフィー及び融点測定により行った。なお3，

4－DCPA及び2，5－DCAAを用いて、赤外線吸収スペクトル、核磁気共

鳴スペクトル及び混融法により、混酸無水物法と酸塩化物法の比葱も併せて行っ

た。
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3．結果

3－1．14C－Propaniユ　の合成・

酸塩化物法のうち塩素置換の際C6Hヰ（COCl）Zを用いて14C－Propanil

の合成を行った結果、14C－Propanil　の合成反応の段階で収量がほぼ1／4に

減少しており、精製の段階では、更に2割程度減少した。G－Mカウンターで調

べた結果、14C塩化プロピオニルの3回冒の真空移動が効率よく行われず、容器

内に残存していること、また反応直後の薄層クロマトグラフィーで、14C－

Propanil以外にかなりの畳の14C塩化プロピオニルや14Cプロピオン薮が残存

していることが明らかとなった。しかしこの方法によって、液々分配の遅霜まで

には、ほぼ完全に単一一になることが薄層クロマトグラフィーにより確認されたG

その後カラムクロマトグラフィーによりさらに精製し、比放射能　0．918

mci／mm ol e，放射化学的光度　＞98％の14C岬Propanil　を合成する

ことができた（Tabユe　3）。

3－2．PropanH　開通化合物の合成

塩素による各種置換体アニリンと塩化アセテルまたは塩化プロピオニルから

Propailiユ　の同族体を合成したところ、収量に差が見られたものの、全ての憩ア

ニリドの合成に成功し、薄層クロマトグラフィーで単一であることが確認された。

なお混激怒水物法と穀塩化物法の比較を行ったところ、赤外旗吸収スペクトル、

核磁気共鳴スペクトル及び混融法を用いて両者により同じ化合物が合成されてい

ることが明らかとなった。

4．考察

ナトリウムイオンを水素と置換する過程で非標識プロピオン教を添加している

ため、比放射能が減少してはいるが、この方法により合成された14C－P＿r叩arlH
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は比放射能や放射化学的純度から考えても、Propanユ1の植物体内挙動の研究に

充分使用できるものであった。しかし14C－PrOPanil　の合成反応の段階で収塁

が著しく減少しており、14C－塩化プロピオニルの真空移動の効率の点や、反応

効率が低い点等、標識化合物の合成法としては、さきに検討を要するであろう0

なお非標識化合物による確認からもこの合成法の正当性が示され、今後利用しう

るものと考えられた。
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Table3．The result Of the synthesis of14C－PrOpanil

CoⅡlpOund Total radioactivity（mCi）　　percentage

（Specific activity（mCi／mm01e））

Sodium propionic acid

Propユonic acid

Propanユ1（crude）＊

Propanil（pure）輌

2．00

（2．20）

1．50

0．574

0．485

（0．918）
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＊　　Propanil after filtraion

＊＊　　Propanil after column chromatography
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第2節　Propanil　の植物体内代謝

1．冒約

本研究で　PropanH　に対し遣抗性を示したコムギ及びシコクビ工の抵抗性の要

因が従来イネにおいて提唱されている　ArylaqylaⅢidase　による　Propanil　の加

水分解であるか否かを確かめるために、Propanユユ　に対し遷抗健でありPropanユユ

加水分解酵素活性を有しているイネ、及び寒剤に対して感受性で加水分解酵素活

性を有していないと考えられているタイヌビ工を比較植物に用いて、前節で合成

した14C－Propanil　を用いてその体内代謝について検討した。

2．材料と方法

供試植物として水耕法で4葉期まで生育させたイネ、コムギ、シコクビ工、タ

イヌビ工を用いた（第1章、第1節参照）。14C－Propanil（比放射能

0．918mCi／mm ol e，放射化学的純度　＞98％）3．59p Ci／‘

300ml、モル濃度にして1．3×10‾SMの薬液に生育試験と同様の方法に

よって、各植物の根部または茎葉部をそれぞれ3時間または90分浸演させた後、

24時間生育させ、根部及び茎葉部に分けて14C－Propanユ1の代謝を謂べた。

各部位別に新鮮重を潮定した後、細かく切り、重量で10倍量の90％メタノー

ル中でワーリングブレンダーを用いて磨砕・抽出した。メンプランフィルター

（東洋ろ紙、Type TM－2P）を用いてろ過し、残査を再び90％メタノール中で抽

出・ろ過した。ろ液を糞めて90％メタノール蘭分とし、エタノールとともに液

体シンチレ一夕ー（組成はトルエンユ虎に対してDP0　0．1g、POP O P

4．0g）を加え、液体シンチレーションカウンターで全放射能量を測定した。

残盃は90℃で1昼夜乾頗させ、乾物重を測定するとともに試料自動燃焼装置・

（AlocaASC－113）で燃焼し、14C02にして吸収剤Oxj上sorb COZ　（NE N蟄）

に吸収させ、液体シンチレ一夕ー　Oxトprep－2（NE N蟄）を加えて、液体シン
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チレーションカウンターで放射能量を測定した。

次に洪試護物にコムギを加えて、87．6〝Ci／2虎、モル濃度にし士

4．8×10‾㍉Mの薬液に、生育試験と同様の方法で各植物の綾部または茎葉部

をそれぞれ2時間ずつ浸漬処理し、処理後4時間及び24時間生育させ、蔑部及

び茎葉部に分けて磨砕・抽出したも　その後90％メタノール画分及び未抽出残査

の放射能畳を却定した。また90％メタノール画分はロータリーエバボレーター

で濃縮・乾固した後、少量のメタノールに濱解し薄層クロマトグラフィーによっ

て分超した〔薄層プレート；シリカゲルアルミプレート　Art　5554　メルク

社製、展開溶媒；クロロホルム：メタノール：ピリジン＝100：5：1（124）、

及びベンゼン：駈セトン＝85：15（145）〕。薄層プレートはオートラジオグ

ラフィーをとるとともに、浮腰をかきとりメタノールで1昼夜逼とう・抽出し、

・液体シンチレーションカウンターで放射能量を測定した。

3．結果

4葉期まで生育させたイネ、シコクビエ及びタイヌピェを用い、ユ4C－

Propanユ1を用いて韻部及び茎葉部浸漬処理における体内代謝を竣討したところ、

シコクビェやタイヌビ工に比べて、イネでは未抽出残査に多くの14C一放射能量

が見出された。90％メタノール画分をさらに薄屠クロマトグラフィーにより分

析すると、イネだけは親化合物である　Propanil　の部分に放射書きが強震されなか

った（Table　4）。

供試竃物にコムギを加えて、その体内代謝をさらに詳しく検討し、90％メタ

ノール画分の薄層クロマトグラフィーを箭かく分析したところ、供試した枝物全

てにおいて茎葉部浸漬処理では1ic一放射能量の大部分が茎票にとどまリ、盤に

はほとんど移行しなかった。茎葉中の14C一放射能量をさらに詳しく課べると、

1年C－Propanil　の代謝能はイネで最も遠く、4時間でもその70％以上が、2
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4時間では90％以上が代謝され、14C一放射能量の大部分が克抽出残査及び章

層クロマトグラフィー展謂後の原点部分（以後　origユ幻　という）に見出されたっ

コムギでも24時間以内に14C－Propanil　のほぼ50％が代謝された。それに

対しシコクビェやタイヌピエでは吸収された14C－PropanH　のうち90％以上

が親化合物のまま残存しており、ほとんど代謝されなかった（Figure13）。しか

しタイヌビ工において　24時間で、わずかながら、未知の化合物が検出された

（Fユgure14）。

一方根部浸涜処理における体内代謝を調べると、イネやコムギでは24時間で

も全放射能量の半分が根に残存しているのに対し、シコクビ工やタイヌビエでは

大部分が茎葉へ移行していた。茎禁中の14C一放射能量をさらに詳しく調べると、

14C－Propanユ1の代謝鰭はイネで最も速く、4時間でもその90％近くが、

24時間ではそのほとんどが代謝され、大部分が未抽出残査及び　origin　に見出

された。コムギでも24時間以内に14C－Propanil　のほぼ50％が代謝された。

それに対し、シコクビ二やタイヌビェでは24時間でも、移行した14C一放射能

量のうち大部分が親化合物のまま残存しており、ほとんど代謝されなかった。根

における代謝はイネで茎葉中に比べて若干遅く、コムギではほぼ茎葉中と同程度

であった。シコクビェやタイヌピ工でも若干代謝が確認されたが、全体的に少な

かった（Fユgure15，16，17）。

4．考察

これまでイネの　Propanユ1加水分解反応について、音素の側だけから論議され

ており、植物体内の　Propanユ1の化学形腰変化から検討した研究は、わずかに

Yihらの例があるにすぎない。本研究では14C－Propanil　を合成し、Propanil

の植物体内代謝の面から検討した。根部及び茎葉都南浸漬処理において、茎葉部

における14C－Propanユ1の代謝能はイネで最も大きく、コムギでもかなりの部
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分が代謝された。それに対し、シコクビ工やタイヌビ工では根部処理の根部内で

若干代謝物が確認されたものの、24時間経過した後でも、吸収されたユヰC－放

射能量のうち大部分が親化合物のまま残存しており、ほとんど代謝されなかった。

なおこれまでイネの根には　Propanユ1加水分解酵素活性が見出されなかったと報

告されているが（67）、本研究では根にも未抽出残査及び　orユgユn　に14C－放射

能畳が見出された。Propa最1の主要な作用点は光合成であると考えられるため、

Propanユユ　素読性との謀り合いは少ないと思われるが、さらに根における代謝を

検討することが必要であろう。一方コムギではこれまで　Propanユ1加水分解酵素

活性がその茎葉中に検出されないとしている例（56）と、Propanil　は加水分解さ

れるとしている択（34）があり、この研究では後者を支持する霜采を得た。

以上のことから、さきの生育試験と合せて考えると、根部及び茎葉部面浸演処

理において、イネ及びコムギは、Propanユユ　を代謝することによって　PropanH

に怒読性を示していること、またタイヌビェは　Propanユ1に対し感受性を示し、

PropanH　はほとん、ど代謝しないことが明らかとなった。タイヌビェでわずかに

検出された未知の化合物が、Yユわ　らによって多量検出された3，4－DLAで

あるかは、今後検討することが必要であろう。それに対し、シコクビ工では

Propanユ1に抵抗性を示すのにもかかわらず、　Propanユ1はほとんど代謝されな

かった。つまりシコクビェは　Propanil　を加水分解することで　PropanH　に抵抗

性を示しているのではないことが明らかとなり、代謝以外の要因で　PropanH　に

抵抗性を示していることが推察された。

またコムギにおいては、Propanユ1の代謝による消失が抵抗性の要因であるこ

とが明らかとなった。
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Table4．河etabolisim Ofroot－and foliaraPPlied14C－PrOPaniユin rootS and shoots

of gramineous plants over a24hour periods

Rice Barnyardgrass Finger血illet

Shoot＊　　　Root＊　　　Shoot＊　　　Root＊　　　　　Shoot＊　　　Root＊

S＊＊　R＊＊　S＊＊　R＊＊　S寧＊　R囲　S＊＊I R＊＊　S＊＊　′　R＊＊　S＊＊　R＊＊

9時‖晦thanol

血soluble　　29．419．6　27．4　53．9　3．9　2．611．123．3　4．2　1．1　5．2　7．4

soluble　　　70．6　80．4　72．6　46．196．197．4　88．9　76．7　95．8　98．9　94．8　92．6

＊　14C－Propanilfed partineach plant

＊＊　Plant part analyzed for radioactivity after feeding experiments

S and R represent Shoot and root respectively．
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riCe barnyardgrass finger－millet wheat
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Figure14．　Autoradiograph of thin－laYer Chromatogram

Of methan01S01uble metab01ites of f01iar－

applied14C－PrOPanilin sh00tS Of gramineous

plants．

Thin－layer plates were developed with

Chloroform：methan01：PYriaine（100：5：l）。
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riCe barnyardgrass f’inger millet wheat
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riCe barnyar．dgrass finger millet wheat
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Thin－layer plates were developed with

Chloroform：methan01：PYridine（100：5：l）．
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第3節　　Propanユ1加水分解静薫活性

前節において、イネ・コムギは代謝による　PropanH　の消失が要因で塞抗性を

示しているが、シコクビ工ではその要因として代謝過程を想定することができな

いことが明らかとなった。ここでは　Propa言ユ1の植物体内代謝のうち解毒に関与

している教アミド結合の加水分解反応に著冒し、植物体から抽出した　Arylacyl－

a捌＿idase　の濫尊素を用いて、前節の結果をさらに確かめるとともに、メヒシバが

発育に伴い　Propanユユ　塞抗性を獲得する要因を探ることを日的とした。

第1項　　PrGpanil　加水分解浮讃活性の譜暑奇問差

1．誓約

現在まで知られている　ArylacylamユdaseI、Ⅱ及びⅢを全て含む画分をとり

（Figure18）、その親酵素を用いて残存　Propanil　及び生成3，4－DCAを

併せて検出し、Propanユ1加水分解啓素活性を調べた。

2．材料と方法

供試電物として水耕法で4薬期まで生育させたイネ、コムギ、シコクビェ、タ

イヌビェ、メヒシバを用いた（第1葦、第1節参照）。

2－1．親酵素液の抽出

各植物の茎葉を蒸溜水で洗浄後細かく切り、生体重の2倍量の6．7×10‾Z

Mリン酸媛衝液（p H7．4，0．01M E DTA，0．05M　2－メルカ

プトエタノールを含む）を加えながら石英砂とともに乳鉢中で充分磨砕し、4層

ガーゼでろ過した。ろ液を1000×gで10分間遠心分離し沈殿物を除去した。

その上澄液をさらに10000×gで15分間遠心分離を行い、上澄液を粗酵素
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液A（Aryユacyユa肌idase‡、　正　及び　Ⅲ　を含む）とした。次にその上澄液を

20000X gで120分間遠心分栗を行い、上意液を粗酵素液B（Arylacyト

amidase　昔　及び　Ⅲ　を含む）とした。またその沈殿をリン憩援軍液に懸濁し、

それを親酵素液C　（ArylacylamidaseI　を含む）とした（Fユgure18）（3－5）。

なおタンパク質はローリー法によって定量した／（84）。

2－2．粗酵素液による基質分解反応

2－2－1．残存　Propanユユ　の定量

25〟g／mlの基質を含むリン酸凄衝液7mlに親酵素液Aを5ml加えて

反応を謁始した。反応は40℃で3時間行い、50％　TCAを2ml加えて反

応を停止した。残存　Pr叩anユ工　の定屋は後惑・佐藤の微量分析法によった（47）。

2－2－2．生成アニリンの定量

基質を含むリン酸緩衝液2mlに親酵素液AO．5mlを加えて反応を開始した。

反応は37℃で行い、経時的にサンプリングした。反応生成物としてのアニリン

の定量はナプチルエチレンジアミン比色法（ⅣE D法）（3，107，114）及びパラジ

メチルアミノシンナムアルデヒドヒ比色法（p－DACA法）（3，82）によった。

なお反応の停止は前者は259もTCAを、後者は0．2N HCl、0．5ml

を加えて行った。

3．結果

3－1．残存　Propanil量の変化から見た　Propanil加水分解酵素活性

4菜罪まで生育させたイネ、シコクビ工、タイヌビエ及びメヒシバを用いて、

租酵素液反応液中において残存する　Propanユ1曇の変化から　Propanユ1加水分解

酵素活性を貸出した。またその時TCAによって失活させた酵素液に　Propanil

を添加し、対照区とした。イネではかなりの量の　Propaniユ　が消失しているのに

対し、シコクビェ、タイヌビエ及びメ．ヒシバでは添加した　Propanil　のうち、ほ
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とんどがそのままの形で残存していた（Table　5）（70）。

3－2．生成アニリンの変化から見た　Propanil加水分解酵素活性

反応液から経時的にサンプリングし、反応生成物としてのアニリンの定量をN

E D法により行ったところ、イネでは短時間に速やかに加水分解物である3，4

－DCAの生成が見られたのに対し、シコクビニ及びタイヌビェでは添加した

Propanil　のうち、アニリンとして検出されたのは皆無であった。P－DACA

法を用いて検出してもほとんど同じ値が得られた　くFigure19）（70）。

同様にコムギを用いて、アニリンの定量をp－DACA法により行ったところ、

コムギにおいてもイネ同量3，4－DCAの生成が認められた。しかしその活性

は弱く、イネの1／7程度であった（Figure　20）。

4．考察

残存Propanユ1量の変化及び生成アニリンの変化の両面から　Propanユ1加水分

解聾素碧空を見たところ、イネ及びコムギにおいては　Pr〇PanH　が加水分禦され

ることが明らかとなった。またその加水分解尊素活性はイネで大きくコムギで著

しく少なく、他のイネ科植物シコクビェ、タイヌビェ及びメヒシバでほとんど検

出されなかったことは前節の結果をさらに裏付けることとなった。前節で述べた

とおり、コムギの　Propanユ1加水分解音素活性の有無には、賛否両論があるが

（34，56）、本研究では14C－PropanH　の植物体内代謹及び　PropanH　加水分解音

素活性の両面から確かめていることから、本研究で用いたコムギ（晶竃名　ウシ

オコムギ）がPropanユ1加水分解能を有することは確実である。Eberleユn　と

Behrens（34）は、晶童は異なるが、コムギ（品篭名　Ela）がPropanil　に対し

抵抗性を有するのはその加水分解寵を有するためとしている。また代謝産物とし

て、アニリンの抱合体は多く見出されるが、3，4－DCAはほとんど検出され

なかったと報告している。従って泰研究で、アニリンの生成から見たコムギのか
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水分解辞素活性が少なかったこと、Hoagland　ら（56）が、コムギから抽出した粗

酵素に　Propanil加水分解龍を見出さなかった理由として3，4－DCAの抱合

反応が　Propanil加水分解反応よりも速やかに進行することが考えられた。その

他にコムギに　Propanユ1加水分解能に関する童内変異が存在する可能性もあり、

今後さらに検討を要することと思われた。

前節の結果と合せて考えると、コムギにおける水解活性が著しく低いものの、

イネ及びコムギは、Propanユユ　を加水分解することによって抵抗性を示している

ことがさらに確かめられた。またシコクビェは　Propan．il　加水分解能を有してお

らず、ほかの機構により抵抗性を示していることが推察された。一方、加水分解

酵素活性の基質鷺異性の植物篭票差という観点から考えると、シコクビこの持つ

Aryl－　aCylamidase　の特性を知ることは、除草剤と植物との相互作用を総体的

にとらえる意味で重要であると思われた。
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Figure18．　Method of preparation of arylacylamidase
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Table　5．　Activity of arylacylaE止dasein gramineous plant species

Plant species Rate of degradation Protein content Specific activity

（pg／ml／hrs）　　　　　（mg／ml）　　　（pg／mg protein／hrs）

（A）　　　　　　　　　（B）　　　　　　　（A）／（B）

Rユce

Barnyardgrass

Finger milユet

Large crabgrass

0．304

0．147

0．133

0．083

Substrate；propanil
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第2項　Propanユ1加水分解酵素活性の基質特異性の植物童問差

1．巨的

前項で　Propanユ1加水分解酵素活性を示さなかったシコクビェ、タイヌビェの

Aryiacylamidase　活性を正確に把握するため、赤塚らの提唱している　Aryl－

acylamidaseI及びⅡ（3－5）に注目し、その基質特異性の植物種問差について調

べた。

2．材料と方法

供試植物として水耕法で4葉期まで生育させたイネ、シコクビ工、タイヌピ工を

用いた。各植物の茎葉から前項の方法に従い租酵素液A、観辞素液B及び親酵素

液Cを調製した。反応は37℃で行い、所定時間反応させた後、NE D法及びp

－DACA法で比色定量した。また　ArylacylamidaseIの基質として　Propani1

2，3－D C PA及びPAを、　Aryユacylamidase　Ⅱの基質として2，5－DC

AA，3－CAA及びAAを用いた　く3－5，67）。

3．結果

前項で用いた粗酵素液Aにより、Arylacylamidase　Ⅱの最適基質とされてい

る2，5－DCAAを用いて、その加水分解酵素活性をNE D法により調べたと

ころ、イネで最も高く、シコクビ工やタイヌビェではわずかに検出されたにすぎ

なかった（Figure　21）。またp－DACA法でも同様の値を示した。しかし親酵

素液Bを用いて、更に基質として3－CAA及びAAを加えて、長時間の反応で

見ると、若干シコクビェで活性が低いものの、3植物とも2，5－DCAAを加

水分解しており、次いで3－CAA，AAの贋で分解した（Figure　22）。また租

酵素液Cを用いた結果では、イネのみが各基質を加水分解しており、Propanil、

2，3－DCPA、PAともほぼ同程度に分解していた。なお租酵素液B及び租
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酵素液Cに関してはp－DACA法だけを用いて、生成アニリン畳を測定した

（70）。

4．考察

シコクビ工にもタイヌビェ同環　Arylacylamidase　Ⅱ活性を有していることか

ら、赤塚らが　Arylacylamidase　Ⅱが童物一般に存在しているという仮説を支持

する結果となった。しかし供試した植物の中ではその　Arylacylamユdase　Ⅱ活性

は　Ar・ylacylamidaseI活性に比べて低い、l／100程度のものであり、

Propanil抵抗性に関与しているものとは考えられなかった。このことからシコ

クビ工の有する　AryユaCyj．a∬iidase　についてさらに広く検討し、姶軍都の代謝に

関わる加水分解聾素活性の基質特異性の植物寝間差を調べることによって、

Propanil　抵抗性機構と　Arylacylauidase　との開運を明らかにする必要がでてき

た。なお　Arylacylamidase fおよび正の基質特異性に謁する結果は研究者によ

り若干の差異があり（2，4，5，12，39，53．67，137昌46チ147上　兼研究の結果も多少ほ

かの研究と矛盾するところがあるが、このことは別に酵素化学的アプローチを詳

細に行っていく必要があろう。
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第3項　発育の進んだ植物における　Propanユユ　加水分解聾素活性

1．冒的

前章の結果から、メヒシバはその発育が遷むに伴い　Propanユユ　に対し抵抗性を

示してくることが明らかとなった。足立ら（1）によれば発育の選んだメヒシバの

若芽から抽出した窺酵素はイネに匹敵する　Propanユ1加水分解酵素活性を示した。

松申（87，88）は　Propanユユ　とカルバリルとの混合剤WI DACはこのことを刹汚

してメヒシバを防除するものとしている。しかし赤塚ら（6）はメヒシバからの抽

出酵素液を用いて謂べたところ、メヒシバの　ArylaCylamユdase　はイネの　Aryト

aCyユamユdase　と異なり、2，4－コC PAを特異的に加水分解するものであり、

Propanユユ　加水分解酵素活性は皆無であると報告している。また承研究でも前項

の結果から4菜期のメヒシバに　Propanユ1加水分解酵素活性が検出されなかった。

そこで　Propanil　に蜜抗性を示した発育の選んだメヒシバにおける　P三・OPanH　加

水分解辞素活性を確かめるため、茎葉をいくつかの部位に分け、租酵素を用いて

その水解浮素活性を調べた。

2．着料と方法

供試植物として水耕法にて6菜顆まで生育させたイネ、タイヌどこ、メヒシバ

を用いた。各植物の茎葉を上位葉、下位票及び茎の3部分に分け、前項と同機の

方法で粗等素液Aを抽出した。また反応は基質として　Propanil　を用い、前項の

生成アニリンの定量に準じて行い、37℃で16時間まで反応させた後、p－D

ACA法によって比色定量した。

3．結果

メヒシバはタイヌビエ同様6菜期の茎葉のいずれの部位でも　Propanユ1加水分
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解酵素活性は検出されなかった。それに対しイネは、茎葉のいずれの部位でも

Propanヱユ　を加水分解した。またその承解活性は茎＞上位葦＝下位薫の贋であり、

茎の加水分解詩宗活性は後2着のほぼ2倍であった（Fユgure　23（幻，（B），（C））。

4．考察

6葉詔のメヒシバを用いて、その茎葉を上位葉、下位菜及び茎の3部分に分け

て　Propanユ1加水分解辞素活性を調べたところ、下位粟にも足立ら（1）が加水分

解酵素活性を見出した上位葉にもその活性が見出されず、Propanil加水分解酵

素活性と発育の選んだメヒシバの　Propanil　抵抗性との問に何等琵適性はなかっ

た。またタイヌビェでも発育が進むに伴い　Propanユ1に対し抵抗性を示してくる

が、Propanil　加水分解浮素活性が検出されなかった。以上のことから、メヒシ

バがその発育が遷むに伴い　Propanil　に対し量抗性を示してくるが、その機構に＼

関し、発育が違むにつれ　Proparliユ　加水分解罪責活性が現れてくる事実は見出さ

れず、他の要胃によることが推察された。従って、有篭リン都やカーバメート系

化合物の混合施用の　Propanユ1に対する共力効果の機構は必ずしも贋毒浮素の阻

害のみではないことが考えられた。
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第4節　各種除草剤の酸アミド結合加水分解酵素活性の植物童間差

これまでの露見から、ArylacylamユdaseIが　Propanユ1の加水分解を通して

Propanユ1の不活性化に結びついていることが明らかとなった。またこの聾責は

イネ及びコムギに特異的に存在していることも示された。またシコクビェやタイ

ヌビ工も微弱ながら　Arylacylamユd∂Se　Ⅱ活性を有していることが明らかとなっ

た。

Propanil　同環視アミド結合を有しており、植物体内でその結合が切れること

が示されているものはいくつか知られている。その中でも　Propanユユ　同様不活性

化反応に関わるものは多く、酵素化学的アプローチもなされている（17，射，5ま，55，

59，73）。

一方この反応によって除草剤が活性化されて、殺茸作用を示すと考えられてい

るものは、わずかにナフトキシ系の　Naproanilide（2－（2－naPhthyloxy）propion－

anユ1ユde（Fユgure　ユ）商品名ウリベスト）における知見があるだけである（133）。

この除草剤はイネ科植物と広葉植物との問に選択性を有し、ホルモン作用を持つ

（132）。高沢ら（133）は感受性植物の1つウリカワにおいて致アミド結合の加水分

解によるカルボン酸体の形成が薬剤の活性化に結びついていると報告している。

また他にもこの除草剤の加水分解や作男性について示している例がいくつかある

（78－80，104，105）。別にプェノキシ系除草剤　椚－15（2－（2，かdic吊or0－3－J乃eth′ト

phenoxy）propionanilide（Figurel））は　Naproani，lide　と類似した斉憲、作男

及び選択性を有し、圃場実験から怒アミド結合の加水分解が選択性発現に等与し

ている可能性を推察している。

そこでここではこの　Naproanilide　及び　椚－15　を謂いてその殺葦活性と加水

分解能との詔係を調べ、酸アミド結合の加水分解静素　Arylacylamユdase　の存在

をより広く凍索し、種物の篭特異性と薬剤との滞り合いを明確にすることを呂的
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としたつ

第ユ項　Ⅳaproanユ1ユde及び　椚－15　に対する感応性の電物竃問差

1．呂的

Naproanユユユde　及び　MY－15　はイネ科植物と広葉植物との問に高選択性を有す

ることが知られている巨32）。ここでは加水分解静粛活性と瞼葦剤の殺葦活性と

の謁係を謂べるための供試植物を選抜する冒的で、イネ科植物及び広葉植物を用

い、広くその感応聖を検索するとともに、活性体と考えられている憩アミド潜合

の加水分解生成物、naPrOaniiide　では　2－（2－naPhthyioxy）propionic acid

（MT一日、また　耶－15　では　2－（2，4－dユchlor0－3－methylphenoxy）propionユc

acユd（MY－1）（以後C00H体と呼ぶ）を用い、親化合物との殺草活性の差

異及び植物の感応性の植物奄問差を調べた。

2．材料と方法

2－1．各種植物を用いた　Naproanilide　及び潤Y－15　の根部処理

供試電物として自然光温堂内（昼間25℃、夜間20℃）で2葉期まで生育さ

せたイネ科植物（イネ、コムギ、シコクビェ、タイヌビ工、メヒシバ及びトウモ

ロコシ（Zea甑YS L．品種名　ゴールデンエリート70、英名　maize）及び第

1本葉展謂時まで生育させた広姜植物（カラシナ（Brassica juncea Czern．et

Coss．晶童名　薬からしな、英名　mustar・d）、キャベツ（Brassica oleracea

L．var．capitata L．品種名　将軍甘藍、英名　cabbage）、キュウリ（

Cucumis sativus L．品種名　霜知らず地道胡瓜、英名　cucumber）、ダイコン

（Raphanus sativus L．var．acanthiformis　珂akino 品種名　時なし大根、英

名　radish）及びトマト（Lycopersicon esculentum河ill　品種名

ー　73　－

大型赤福ト



マト、英名　tomato））を用いた。1×10‾6、1×10‾㍉Mの　Naproanユユユde

及び1Xl O‾7、1×10‾6Mの　椚弓5　を含む培葦液（アセトン1％を含む）

に根部を浸漬して2週間連続的に処理した。なお処理液は2日に1回交通した。

処理の間に観察を続けるとともに、処聖後茎葉部と根部に分け、新鮮重を珊志し

た。

2－2．NaproanHユde、椚一15　及びそれらの憩アミド結合の加水分解物の根

部処理

供試植物として人工気象室内（昼間25℃12時間、夜間20℃12時間、相

対湿度60～709も）で2菩期まで生育させたイネ科植物（イネ、タイヌビエ）

及び第1春美屈謁時まで生首させたダイコンを用いた。i Xl O‾7～i Xl Oパ

Mの　Ⅳaproanヱ1ide、1×ユ0‾8～ユ×10‾6Mの　附－15　及びそれらのC00

H体を含む培養液（アセトン1％を含む）に根部を浸漬して10日間連続的に処

理した。なお処理液は2日に1回交壊した。処理の周に観察を続けるとともに、

処理後茎葉部と根部に分け、新鮮重を却定した。

2－3．NaproaniHde、珂Y－15　及びそれらの牽アミド旛合の加水分解均の茎

葉部処理

供試植物として前項と同様に生育させたイネ及びダイコンを用いた。各植物の

茎葉を5000倍ネオエステリン液で洗浄後、アセトン1％、　T好een－20　0．1

％を含む1×10‾6′｝1×10‾4Mの　NaPrOanユ1ide、椚－15　及びC00H体

の薬液に2時間浸漬して水洗後、培養液に移して10日間生育させた。処理後症

状を観察するとともに、茎葉部と根部に分け、新鮮重を潮定した。

3．結果

3－1．各種一年生植物に対する　Naproanユ1ide及び　附－15　の根部処理の影響

各種一年生植物に　Naproanilユde　及び　椚一15　を根部処理したところ、その親
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察結果から、両薬剤に対してイネ科植物のイネ、コムギ及びトウモロコシは高い

抵抗性を示し、シコクビ工、タイヌビェ及びメヒシバは中程度の抵抗性を示した。

それに対して広葉植物のカラシナ、キャベツ、キュウリ、ダイコン及びトマトは

NaproanユHde　及び　椚－15　に対して高い感受性を示し、ホルモン剤特有の茎葉

の黄化や根腐れが見られた。その影響を新鮮重の変化においても、椚－15　では

あまり明確ではないが、Naproanilide　では親祭結果と相応していた（Figure

24）。

3－2．NaproaniHde、椚一15　及びそれらC00‡三体の根部処理が植物の生

育に及ぼす影響

覧　NaproanHide及び椚－15　に対して羞抗性を示したイネ及びタイヌビェと両

薬剤に対して感受性を示したダイコンを用い、両薬剤及びそれらのC〇〇三i漆を

根部浸演処理して、面責剤の性質をさらに詳しく詔べたところ、抵抗性のイネ及

びタイヌビ工と感受性のダイコンの問で両薫剤及びそれらのC00だ体に対する

感応性に顕著な差が認められた（Figure　25，26）。冬薬剤とそれらのCO（〕誓怪

の作用をとヒ暦すると、両薫剤ともに法抗性のイネは、根数の増加とともに根雪の

増大し、特に　椚－15　で顕著であった。またタイヌピ工は、親化合物である

Naproanユ1ユde　及び　椚－15　ではイネ同様に幾重の増大が若干認められるものの、

それらのC00H体では逆に減少した。それに対してダイコンは、各菜剤及びそ

れらのC〇〇三i体のどちらもホルモン剤特有の茎葉の黄化や鴇腐れが見られ、根

重・茎票重とも減少していた。但し、その作用はC00H体の方で強く現れた。

また同一濃度で薬剤問比較を行うと、椚－15　のC00を‡棒でその作男が強く出

た。

3－3．Naproanユ1ide、椚－15　及びそれらC〇〇三三体の茎葉部処理が植物の

生育に及ぼす影響

根部処理で両売剤及びそれらのC00H体に対して護抗性のイネと感受性のダ
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イコンにそれぞれを茎葉部処理し、両売剤の性質をさらに詳しく調べたところ、

Ⅳaproaniユユde及びそのC00打勝の1×10‾4Mでダイコンの根重の増加が、

また　河Y－15　のC00H体の1×10‾4Mでダイコンの根重の増加及び茎葉重の

減少が見られたものの、イネとダイコンの問で新鮮重に根部処理ほどの顕著な変

化は認められなかった（Figure　27，28）。しかし感受性を示したダイコンでは新

鮮重に変化がない場合でも、茎の嵩張・肥大及び塞源体の形成や葉のわい化等ホ

ルモンによる奇形化作用が強く現れているのに対し、イネでは可視障害が全く認

められなかったことからこれら薬剤に対する感応性に植物蔓胃で顕著な差が認め

られた。

4．考察

これらの結果から　Naproanユ1ユde　及び　潤一15　は根部及び茎葉部面処理におい

て、イネ科植物と広葉植物との問に高い選択性を有することが明らかとなった。

また加水分解辞素活性と拾苦熱の殺葦活豊との諾蕾を課べるため、活豊語と考え

られている加水分解生成物であるC00H体を罵い、栽化合物との穀葦活性の差

異及び植物の感応性の植物尋問差を調べた。感受性のダイコンではNaproanユ1ユde

及び丹Y一ユ5　ともに親化合物に比べ、C00H体の方が作用が強いことが禎部処

理で顕著に現れていることから、ダイコンでは親化合物からC00H体への変化

が活性化に結びついていることも護諭された。しかし、NaproaniHde　及び　椚－

15　と同様にそれらのC00‡i体においても、根部及び茎葉部面処理でイネ科枝

物と広葉植物との問に高い選択性を有することが明らかとなった。従って高沢ら

のウリカワによる研究（133）で、‾Naproaniユユde　において、酸アミド結合の加水

分解によるカルボン洩体の形成によって薬剤が活性化され、殺葦活性を示すとい

う仮説が、抵抗性植物にもあてはまるものであるか、言い換えるとこの薬剤の加

水分解酵素活性の植物章問差が選択殺葦作昂に結びついているかは今後検討の余
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勉を残している。しかしイネ科植物と広葉童物との問でこれら薬剤が高い選訳性

を有することが明らかとなったことから、　Propanilの加水分解酵素活性の基質

特異性の植物宅間差との発達から、これら薬剤の植物体内代謝を調べることは、

広く植物体内に存在する　症ylacyla打はdase　と殺草活性との結びつきを知る上で

重要と考えられた。
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第2項　Naproanユ1ユde　及び　昭一15　の植物体内代謝から見た憩アミド結合の加

水分解酵素活性の植物蔓間違

1．冒的

前項で　Naproanユ1ide　及び　椚－15　に対して感受性を示したダイコンと合せて、

PropanH　に対し抵抗性を検討してきた韻物の中からイネ、シコクビエ及びタイ

ヌどこを用い、14C－NaproaniHde　及び14C一肌一15　の植物体内代謝を特に盈

アミド結合の加水分解に注冒して検討した。なお、ここでは短時間の処理で効果

があり、また薬剤を処理した部位と症状の発生する部位が一致しており、かつ2

次携影響の少ないと思われる茎票部還漬処理を罵いて、その茎票部内の宗訊代謝

を調べた。

2．材料と方法

供試積物として水耕法で3葉期まで生育させたイネ、シコクビェ、タイヌどこ

及び第2本葉展謂時まで育てたダイコンを用いた。12．1〃Ci／ユ200謂止、

モル濃度にして1．0Xl O‾5Mの〔Naphthalene　－14C〕－Naproanilide　水

溶液（比放射能　0．987mCi／mmoユe，放射化学的純度　＞96％）、

及び35．5p Ci／1200nll、モル濃度にして8．O X10‾㍉Mの〔phenol

14C〕一肌－15　水溶液（比放射能　4．43mCi／mmole，放射化学的純

度　＞99％）に生育試験と同様の方法で各植物の茎葉部を1時間浸漬させた後、

24時間まで生育させ、茎葉部の14C－NaproanHユde　及び14C一肌」5　の代謝

を調べた。各部位は新鮮重を潮志し、細かく切り、重量で10倍あたりの90％

メタノール中でワーリングブレンダーを用いて磨砕・抽出した9．メンプランフィ

ルター（東洋ろ紙、Type TH－2P）を用いてろ過し、残盃を再び90％メタノール

中で抽出・ろ過した。ろ液を集めて90％メタノール画分とし、液体シンチレー
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ションカウンターで全放射能量を測定した。残盃は90℃で1昼夜乾燥させ、乾

物重を潮志し、試料を動燃焼装置で燃焼後、液体シンテレーシ三ンカウンターで

放射能量を珊定した。また90％メタノール画分はロータリーエバボレーターで

濃縮・乾琵した後、少量のメタノールに潜解し、浮腰クロマトグラフィーによっ

て分離した〔薄層プレート；シリカゲルアルミプレート　Art　5554　メルク

社製、展開溶媒；Naproanilide　はベンゼン：酢穀＝9：1、椚－15　はベンゼ

ン：酢酸＝7：1〕。薄層プレートはオートラジオグラフィーをとるとともに、

薄層をかきとり、メタノールで1昼夜遍とう・抽出し、液体シンチレーションカ

ウンターで放射能量を測定した。次に南桑剤とも薄層クロマトグラフィー展謂後

の原点部分（origin）の薄層をかきとり、90％メタノールで1昼夜蜃とう・

抽出した。ロータリーエバボレーターで濃縮・乾濁した後、最終濃度1Nになる

ようにHCl水溶液を加え、85℃で4時間酸加水分解を行った。その後水－ジ

クロロメタンの系で液々分配を2回繰り返し、ジクロロメタン画分を集め、濃縮・

乾回した後、少量のメタノールに溶解し、薄層クロマトグラフィーによって2次

元展開を行った〔展開溶媒；Naproanユ1ide　は1次元冒をベンゼン：離憩＝9：

1、2次元冒を　n　－ブタノール：水：メタノール：離喪＝10：10：3：1

また　椚－15　は1次元冒をベンゼン：酢憩＝7：1、2次元冒を　n　－ブタノール：

水：メタノール：酢竣＝10：10：3：1〕。

3．結果

3－1．茎葉処理　Naproanilide　の植物体内代謝の植物童問差

各魔物の茎薫部を14C－Naproanilide　水溶液に浸潰処理したところ、いずれ

の植物も親化合物が経時的に減少しており、その程度はダイコンで最も大きかっ

た。また親化合物の減少に伴い、初期に　Naproanilide　のC00H体（MT－1）

の生成が確認された。その生成の程度はダイコンで最も大きく、シコクビェ＝イ
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ネ＞＞タイヌビェの虜であった（Fユgure　29，30，31，32）。タイヌどこでのMT－

1は、全放射能量から見ると少ないが、オートラジオグラフィーにより確認され

た（Figure　33，34，35，36）。小林ら（79）は他に主要な代謝産物としてMT－1の

メチルエステル体、methyl－2－（2－naPhthyloxy）propionate（MT－2）を見出

しているが、奉研究でもオートラジオグラフィーにより、各植物の処理後24時

間で若干認められるものの、量的に少なくその変化を検出することができなかっ

た。Origin　や未抽出残査は経時的に増加し、特に　origin　の増加は親化合物の

減少と対応していた。Origユn　を憩加水分解してそのジクコ∵ロメタン画分を薄層

クロマトグラフィーの2次元展謁にかけた結果から、いずれの植物でも、大部分

がMT－1及びMT－2であることが判明した！去。一方この代謝傾向を濃度変化の

観点から見ると、シコクビェの処理後3時間冒では全吸収量が少なかったため、

ⅣaproanユHde　及びMT－1の濃度が若干低くなっているが、イネ、シコクビエ

及びダイコンでは　Naproanユ1ide　の茎葉申濃度はほぼ同様であるのに対して、タ

イヌどこでは嚢めて大きくなっていた。また盟で－ユの茎慧準濃度は一恵に

Naproanilide　に比べて著しく低く、その程度は特に3時間呂においてダイコン、

イネで高く、次いでシコクビ工、タイヌビェの横であった（Table　6）。

3－2．茎葉処理　椚－ユ5　の植物体内代謝の植物橙問差

各植物の茎菜部を14C一肌－15　水溶液に浸漬処理したところ、いずれの竃物も

親化合物が経時的に減少しており、その程度はダイコンで最も低かった。また親

化合物の減少に伴い、いずれの植物でも　精一15　のC00‡三体（MY－1）の生

成が確認され、イネ科植物では初期にその増加が見られた。MY－1の生成の程

度はシコクビェで最も大きく、イネ＞ダイコン＞タイヌビェの演であった

（Figure　37，38，39，40）。しかしダイコンでは24時間までその量が徐々に増加し

ていた。タイヌビェでの㍊Y－1は全放射能塁から見ると少ないが、オートラジ

オグラフィーにより確認された（Fユgure　41，42，43，44）。他に代謝遷物としてM
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Y－1のメチルエステル体、methyト2－（2，4－dユchlor0－3－methylphenoxさリー

propユonate（MY．－2）がオートラジオグラフィーにより、タイヌビエを除く

各植物で認められた。その塁はシコクビ二でかなり検出されたものの、他では量

的に少なかった。Orユgln　や未抽出戎査は経時的に増加し、特に　orユgin　の増加

は親化合物の減少と対応していた。またここで特に顕著であったのは、イネで未

抽出残歪と同程度の還、未知の代謝物（Unknownl）が見出されたことである。

別に　orユgユn　を盈加水分解した結果から、いずれの植物でも、分解物のほとんど

がMY－1のヒドロキシメチル体であることが推察された。一方この代謝傾向を

濃度変化の観点から見ると、ダイコンの処理直後では全吸収量が少なかったため、

椚－ユ5　及び㍊【7－1の濃度が若干低くなっているが、椚－15　の茎葉中濃度はタ

イヌビェ＞イネ＞ダイコン＞シコクビ工の贋で高かった。また封【Y－1の茎葉申

濃度は一般に　椚－15　に比べて著しく低く、その程度は、処理後6時間までにイ

ネ≧シコクビェ＞タイヌビェ＞ダイコンの瀕であったが、24時間においては、

シコクビェ及びダイコンで最も多くなっていた（Table　7）。

4．考察

14C－NaproanHユde及び14C一椚－15　植物体内代謝を特に憩アミド結合の加

水分解に注冒して検討したところ、親化合物の減少と対応して増加する　orユgユn

を致加水分解した結果や両薬剤のCOOH体の初期における増加から、両薬剤代

謝の一次反応は酸アミド結合の加水分解であることが明らかとなった。従って親

化合物の減少を故アミド結合の加水分解と考えることができる。このことから怒

アミド結合の各植物による加水分解を、両薬剤を用いて比較すると、イネ科植物

のイネ、シコクビエ及びタイヌどこは、両薬剤とも同程度に強く加水分解した。

しかしダイコンは　Naproaniユide　を強く加水分解するのに対し、附－15　の加水

分解能は弱かった。以上のことから　Naproanilide及び　椚－15　の酸アミド結合
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の加水分解に諜与している　Aryユacylamユdase　は、イネ科植物と広葉植物との問

で異なっていることが推察された。また面責剤は嚢試した植物の全てにおいて、

その程度に差があるものの加水分解されることが明らかとなり、その後抱合反応

が起ると推察された。しかし生育試験の結果と考え合せると、蔵物体内のC00

H体濃度と殺草活性との問に明確な罪係が見出せなかったことから、この加水分

解酵素活性の基質特異性の砥物種間差が直接選択殺葦作用に関与しているとは考

えがたく、南桑剤の有するホルモン作用に対する感応性の竃物種問差やその作用

磯講についてもさら、に検討する必要があると思われた。

以上のことから、イネ科植物においてイネだけでなく、シコクビェやタイヌビ

工にも　甑proaniユide及び択一15　のような怒アミド語合を看する捨漂兜を短時

間のうちに加水分解する　Arylacylamidase　が存在することが確認された。一方

前節までの結果から、Propanユユ　はイネ及びコムギのみで加水分解されシコクビ

工やタイヌどこでは分解されなかった。このことから　Propanユ1加水分解酵素と

考えられている　ArylacylalnユdaseI以外に低分子の薬物の憩アミド結合を短時

間に加水分解する　Arylacylamユdase　が供試した全ての植物に存在する可能性が

考えられた。

Propanユ1の場合、その加水分解が解毒（不活性化）に関与し、選択性の要因

となっている。しかし　甑proanユ1ide　及び　MY－15　ではその加水分解が活性化に

関与しているか、ひいてはその差異が選択性の要因となっているかに関しては、

更に　Propanil　の植物体内挙動について詳細に検討する必要があろう。またこの

Arylacylamidase　が赤塚らの提唱しているアイソザイムのいずれであるか、また

はそれ以外のアイソザイムであるかについても、更に酵素化学的検討を要する。
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Table6．Changesin time course of concentration of naproanilide and河T－1in

Shoots of rice，barnyardgrass，finger mi11et，and radish seedJユngs

Naproanilide

TiⅢe after

財T－1 Naproanilide＋珂T－1

apphcation O　　3　　6　　24　　0　　3　　6　　24　　0　　3　　6　　24（hrs）

Rice　　　　　　6．19　5．50　4．88　3．07　0．631．45　0．98　0．20　6．82　6．95　5．86

BarnyardgraSS　22．13　20．6318．83　8．85　0．34　0．510．63　0．26　22．47　21．1419．46

Finger millet　4．44　2．83　3．50　1．3g　0．32　0．68　0．95　0．35　4．76　3．51　4．45

Radヱsh　　　　　5．17　3．09　2．15　0．92　0．221．17　0．96　0．32　5．39　4．26　3．11

27
1
1
閏
2

4

●
●
●
●

3
9
1
1

（nm01e／gf．甘．）

1ac－Naproanilide was applied to shootsofeach plant forlhour．
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Table7．Changesin time course of concentration of MY－15and酢－1in sh∞tS

Of rice，barnyardgrass，finger millet，and radish seedlings

什Y－15 珂Y－1 財Y－15十和Y－1

Time after

appucation 6　　　24　　　0　　　3　　　6　　24 24（hrs）

Rice

ぬrnyardgrass

Fingerhillet

Ra血sh

3
3
2
7
7
6
6
2

●
●
●
●

3
0
0
1
2

9
9
7
3
12
2
1

●
●
●
●

4
0
0
2
3

堪
5
3
7
0
2
1

●
●
一
●

5
9
2
2

0．79＿　0．08　0．56　0．63　0．09

3．19　0．08　0．19　0．25　0．09

0．610．09　0．38　0．58　0．31

1．90　0．02　0．14　0．19　0．28

8
8
2
8
9
2
1
8

●
●
●
●

0
3
0
2

9
6
5
2
罰
8
1

●
●
●
●

3
0
0
2
2

5
5
9
2
5
0
3
5

●
●
●
●

5
0
0
2
3

5
2
6
1
7
9
2
3

●
●
●
●

5
9
2
2
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摘要

ここでは　Propanユ1の蒐抗性機構として従束謹唱されてきている　Ar二月acyl－

amidase　による加水分解に薯冒し、前章で抵抗性を示した植物の抵抗性要害を調

べた。

第1節14C－Propar止1及び雫達化合物の合成

Propa最ユ　の璃物体内挙動に関する研究に先立ち、14C－Propanユユ　を合成す

るとともに、Propanユ1の種々の同族体を合成した。

（1）致塩化物法のうち塩素置換の襟C6H。（COCl）Zを昂いて14C－

Propanil　の合成を行った結果、比放射籠　0．918mCi／mm ol e，放

射化学的純度　＞98％の14C－Propanil　を合成することができた。

（2）各穂塩素置換体アニリンと塩化アセチルまたは塩化プロピオニルから

Propanユ1の同族体を合成したところ、全ての故アニリドの合成に成功した。な

お混酸無水物法と酸塩化物法の比較を行ったところ、両者により同じ化合物が合

成されていることが明らかとなった。

（3）この方法により合成された14C－Propaniユ　は比放射能や放射化学的鴻度

から見ても、Propanユ1の＝建物体内挙動の研究に充分浸昂できるものであった。

第2節　Propanil　の植物体内代謝

Propanユ1に抵抗性を示したコムギ及びシコクビェの抵抗性の要署が従来イネ

において提唱されている　Arylacylamidase　による　Propanil　の加水分解である

か確かめる端緒として、前節で合成した14C－Propanil　を用いてその体内代謝

を検討した。

（1）Propanユ1の植物体内代謝を検討したところ、根部及び茎葉部両浸漬処理
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において14C－Propanユ1の代謝能はイネで最も大きく、コムギでもかなりの部

分が代謝された。しかしシコクビ二やタイヌビェでは根部処理の根部内で若干代

謝物が篭認されたが、24時間後でも吸収された14C一放射能量のうち大部分が

親化合物のまま残存しており、ほとんど代謝されなかった。

（2）根部及び茎葉部両浸漬処理において、イネ及びコムギほ、Propanil　を代

謝することによって　PropanH　に対する怒筑豊を示していることが明らかとなっ

た。またタイヌどこは　PropanH　をほとんど代謝しないため、感受性を示した。

しかしシコクビェは、　PropanH　を加水分解することによって　Propanユ1に対し

蜜抗性を示しているのではないことが明らかとなった。

第3節　　Propanユユ　加水分解音素活性

植物体から抽出した　Arylacyユamidase　の租聾素を用いて、前節での結果を確

かめるとともに、メヒシバの発育が違むに伴い　PropanH　志筑性を整碍する要因

を探ることを目的とした。

第1項　　Propanユ1加水分解酵素活性の植物竜問差

親酵素を用いて残存　Propaniユ　及び生成3，4－DCAを合せて検出すること

により、　Propanil　加水分解啓薫活性を調べた。

（1）残存　Propanil　の変化から加水分解辞素活性を見ると、イネではかなりの

量の　Propanユ1が消失していたが、シコクビ工、タイヌビェ及びメヒシバではほ

とんどがそのままの形で残存していた。

（2）生成アニリンの変化から加水分解酵素活性を見ると、イネでは短時間に逮

やかに加水分解されるが、シコクビェ及びタイヌビ工では　Propanユ1は加水分解

されなかった。コムギにおいてもイネ同様3，4－DCAの生成が認められたが、

その活性は著しく弱かった。

（3）以上のことからイネ及びコムギにおいて　Propanユ1が加水分解されること

岬107　－



が明らかとなり、前節の結果をさらに裏付けることとなった。またシコクビェは

Propanil　加水分解譜を有しておらず、ほかの憩湾により講読幾を示しているこ

とが推察された。

第2項　Propaniユ　加水分解酵素活性の基質特異性の植物壱問差

ArylaCylamidase　の基質特異性の童物凄間差について調べた。

（1）　Arylacylamユdase　Ⅱの加水分解聾素活性を調べたところ、長時間の反応

で見ると、シコクビェで活性が若干低いものの、3植物とも2，5－DCAAを

加水分解しており、次いで3－CAA，AAの贋で分解した。

（2）　Arylacylamidase　王の加水分解酵素活性においてはイネだけが　Propaniユ、

2，3－DC P A及びPAをほぼ同程度に分解していた。

（3）供試した植物の中でその　AryユacyユamユdaSe　正活性は　Arylacyユ8沼ユdase‡

活性に比べて低く、1／100程度であり、Propanユ1抵抗性に関与してい．るも

のとは考えられなかった。

第3項　発育の選んだ植物における　Propanil　加水分解辞東活性

Propanユ1に抵抗性を示した発育の進んだメヒシバにおける　Propanユ1加水分

解酵素活性を調べた。

（1）メヒシバはタイヌビェ同額6薬箱の茎葉のいずれの部位でも活性は検出さ

れなかったが、イネは茎茎のいずれの部位でも　Propanil　を加水分解し、茎の加

水分解酵素活性は葉の活性のほぼ2倍であった。

（2）メヒシバはその発育が進むに伴い　Propdrlユ1に対し抵抗性を示してくるが、

その機構に果し、発育が遷むにつれ　Propanユ1加水分解酵素活性が現れてくる事

実は見出されなかった。

第4節　各竃除草剤の酸アミド結合加水分解酵素活性の植物覆問差

Naproanilide　及び　舛Y－15　を用いてその殺葦活性と加水分解能との関係を謂
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ベ、Arylacylamidase　の存在を広く検索し、植物の童特異性と粟剤との誓り合

いを明確にすることを日的とした。

第1項　翫proanユ1ユde及び椚－15　に対する感応性の電物蔓問差

加水分解啓薫活性と除草剤の殺草活性との開係を調べるための嚢試篭物を選抜

する目的で、イネ科植物及び広葉植物を用いて、広くその感応性を検索するとと

もに、C00H体と親化合物との殺葦活性の差異及び植物の感応性の植物竜問差

を調べた。

（1）各種一年生植物に　Naproanユlide　及び　椚－15　を根部処理したところ、そ

の観察結果から、両薬剤に対してイネ科植物は比較的高い抵抗性を示したが、広

葉植物は高い感受性を示し、後者にはホルモン剤特有の作用が見られた。

（2）両薬剤及びそれらC00fi体の根部処理が植物の生育に及ぼす影響を詳し

く調べたところ、抵抗性のイネ及びタイヌビ工と感受性のダイコンの問で両薬剤

及びそれらのC00H体に対する感応性に顕著な差が認められた。各薬剤とそれ

らのC00H体の作用を比較すると、両薬剤とも抵抗性のイネ科植物では、若干

の変化が認められる程度であるのに、ダイコンでは各薬剤及びそれらのC00H

体のどちらもホルモン剤特有の症状が見られ、その作用はC00H体の方で強く

現れた。薬剤問では　昭一15　のC00H体で作用が強かった。

（3）両薬剤及びそれらC00H体の茎葉部処理が植物の生育に及ぼす影響を調

べたところ、イネとダイコンの問で新鮮重に蔑部処理ほどの顕著な変化は認めら

れなかった。しかし感受性を示したダイコンではホルモンによる奇形化作用が強

く現れたが、イネでは可視障害が全く認められず、薬剤に対する感応性に植物童

問で顕著な差が認められた。

（4）Naproanユlide　及び　MY岬15　は根部及び茎葉部両処理において、イネ科植

物と広葉植物との問に高い選択性を有することが明らかとなった。

（5）両薬剤ともに親化合物に比べ、C00H体の方が作用が強いことが根部処
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理で顕著に現れていることから、ダイコンでは親化合物からCOOH体への変化

が活性化に兼びついていることも汚諭されたが、親化合物と同環にC00王子体も、

根部及び茎票部面処理でイネ科植物と広票童物との問に高い選択性を有すること

が明らかとなった。

第2項　Naproanilide　及び　椚－15　の植物体内代謝から見た牽アミド結合の加

水分解聾素活性の植物蔓問差

1ic－YaproanユHde　及び14C－HY弓5　の植物体内代謝を特に憩アミド結合の

加水分解に撞冒して検討した。

（1）両薬剤とも、親化合物の減少と対応して増加する　orユgユn　を憩加水分解し

た霜采や両宗親のC〇〇三i藤の初蒜における増加から、代謝の岬次反応は意アミ

ド兼合の加水分解であることが明らかとなった。

（2）酸アミド溶合の各植物による加水分解を、両薬剤を用いて比較すると、イ

ネ科植物のイネ、シコクビエ及びタイヌビ工は、両薬剤とも同程度に強く加水分

解していたが、ダイコンは、対aproanユユユde　を強く加水分解するのに対し、椚－

15　の加水分解は弱かった。

（3）両薬剤は供試した蔵物の全てにおいて加水分解され、その後抱合反応が起

ると推察されたが、植物体内のC〇〇三i体濃度と殺茸活性との問に明確な関係が

見出せなかった。

（4）以上のことから、イネだけでなくシコクビ工やタイヌビ工でも故アミド結

合を有した除葦剤を短時間のうちに加水分解する　Aryiacylamidase　を有してい

ることが確認され、その辞素が　ArylacyユamユdaSeIと異なる可能性が考えられ

た。
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第3葦　　Propanil　の吸収・移行に関する研究

拾葦剤の選択聖が華現適葦に竃誓する例はいくつか存在する。中でも　Bar・ban

（77，飢上　チアジアゾール尿素（141）、オルベンカープロ30）等の例や、Baker　と

翫汀ren　のキュウリとカボチャの頚木実験の例（ユ38，ユ41）は、近濠の鰭物凄問で

も凌収に著しい軍特異性が存在することを京している。

また鎗葦剤の櫨物幕内移動は　叩OpユdSHc　移動と　Sさ′畔悠S鳥C　移動に分けられ

ている（18）。移行・分布過程に選択性の要因を持つ除草剤としては、Diuron、

L nuron、月onuron　等の尿素系漁葦剤において、璃上部から致下部への移行率

の大小が謁与するとしている都がある（48言38）。

Propanユ1は前述のごとく茎葉処理凄親型除草剤として知られており、吸着に

関する研究もあるが（34，52）、吸収過程の植物竃問責に笥して、竹松（17）らや足

立ら（1）はイネーヒエ問で　Prop∈主nユ1の吸収過程に芸があり、このことが選択聖

発現の要讃であるとしている。これに対し14C－PropanH　を用いて、Yユh　ら

（145）や山田ら（1購）は電物種閏で　PropanH　の強攻過程にほとんど差のないこと

を示している。別に石塚ら（67）は同額の植物程でヒ工の方がイネより若干多く吸

収することを義している。また移行性に習しては山田ら（140）の研究で　P三・OPanH

は茎葉部内をほとんど移行しないとしている。これらの研究から　Propanユ1怒

抗性の雪国として強収・移行遅霜が雫儲する可鰭性が推察された。

前章の蒐物体内代謝の研究から、イネ及びコムギは　PropanH　の牽アミド籍合

の加水分解龍を有しており、それによる　Propanユ1の解毒によって抵抗聖を示し

ていることが示された。しかしシコクビ工の　PropanH　抵抗性及びメヒシバが発

育が遷むに伴い抵抗性を獲得してくる機構は代謝によるものではないことが明ら

かとなった。そこでここではそれらの抵抗性機構を明らかにするために、薬剤の

植物体内移動の視点から、14C一戸ropaniユ　を用いて、吸収・移行過程の軍特異
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第1第　PropanH　の吸収・移行の遣物篭間芸

ここではシ＝クビェの　PrOFaniユ　抵抗豊に焦点をしぼり、茎票欝及び槙部浸漬

処理における14C－PropanH　の吸収・移行特性を検討した。またこのとき程特

異性を軍確にする冒約で、14C－Propa最1の濃度は蒐物の生育に影響を及ぼさ

ない軍胃を選んで検討した。

第ユ項　茎票部浸演処理における14C－Propanil　の吸収

1　　胃紙

初めに生育試験における　Propanil茎葉部浸演処理に対するシコクビ二の抵抗

性の要害をその吸収特性に求めた。

2．材料と方法

供試植物として套然光温室内（昼間25℃、夜間20℃）で水宗法により4粟

貫まで生育させたイネ、シコクビこ、タイヌどこを用いた。各植物の茎票部を生

育試論同環5000倍ネオニチリン液で洗浄後、8．49がCi／戌、モル濃度

にして9．4×ユ0‾GMの14C－P三・OPanH　水溶液（アセトン　1％を含む）に

4時間まで浸漬した。浸漬部を水洗後、根部と茎葉部に分け、90℃で1日乾燥

させた。なお処理は人工気魚室内（30℃、種対湿度60％、　15　kユux　連続

照射下）で行った。各試料は乾物重測定後、試料自動燃焼業苦で燃焼させ、

1LIcoZにして吸収剤に吸収させ、液・捧シンテレ一夕ーを加えて、液捧シンチレ

ーションカウンターにより14C一放射能畳を測定した。

3．結果
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各植物の茎葉部からの14C－Propanユ1の吸収力は次式によって算出した。

．吸収力＝植物体に吸収された全放射能量／吸収部位（茎葉部）の乾物重

各植物の茎葉部を14C－Propanil　に所定時間浸漬したところ、いずれの植物

もその吸収は浸漬時間とともに増加した。しかし14C－Propanil　の吸収力には

植物竜問差があり、タイヌビェ＞イネ＞シコクビこの贋で吸収しており、吸収諾

始4時間後では、シコクビェはタイヌビェの1／3、イネの1／2程度しか吸収

していなかった（Figure45）（70）。また茎葉部内14C－Propanil濃度で表して

も同様の傾向であった。

4．考察

茎葉部浸演処理における14C－Propanユ1の吸収から見ると、シコクビ二はタ

イヌどこに比べて14C－Propariユユ　の受取が竃めて少なく、このことがシコクビ

工の　Propanil　抵抗性磯横に開与していることが明らかとなった。なおこれまで

Yih　ら（145）や山田ら日鋼）は14C－Propanil　を用いて、イネ一夕イヌビェ問で

は　Propanil　の吸収に差がないとしてきたが、本研究ではイネの方がタイヌビェ

に比べて吸収が少なく、14C－Propanil　を用いた石塚ら（67）、生育試教により

調べた竹松ら（17）及び、後藤・佐藤の微量分析法により調べた足立ら巨）の結果を

支持するものであった。研究者によってこのような差異が生じた原因として、イ

ネ及びヒ工の種内変異の可能性、山田らはオートラジオグラフ法を用いており、

半定量的分析にとどまっていること、Yユh　らは慣行量付近の14C－Propa最ユ　を

長時間処理しているため、PropanH　に対して感受性のタイヌビ工の吸収が少な

くなった可能性、それに対し石塚らは、生育に影響のでない濃度で処理している

こと等が考えられる。本研究においても、生育に影響のでない濃度を選んでおり、
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葦親告棒が吸収に影響を及ぼさないと推測される。従って寒実験の結果は票試し

た履物の　Propar豆1吸収特性を表していると考えられる。また茎葉から頚への移

行率埠、先の代謝試敦からもわかるように、全体的に少なく、選択殺掌作男に謂

与しているとは考えられなかった。

以上のことから、シコクビこの茎葉処理　Propaniユ　舐抗性は、茎葉からの吸収

量が少ないことにより、茎葉における　Propanユ1の蓄積が少ないことに麗澤して

いると考えられた。
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第2項　鴇部浸漬処理における14C－Propanユ1の吸収・移行

ユ．誓殉

生育試験における　Propanユユ　根部浸漬処理に対するシコクビ工の悲抗性の要因

をその吸収・移行特性に求めた。

2．材翠と方法

供試薄物として自然光温室内（昼間25℃、夜間20℃）で水耕法により4葉

昔まで生育させたイネ、シコクビェ、タイヌビェを用いた。各童物の禎部を

8．33＃Cユ／怠、モル濃度にして9．Uハ⊥）　⊥y⊥リ．　〕0〉1（‾8’＝r′ハエ4■′1－Propa最ユ　水溶

液（アセトン　1％を含む）に、生育試験と同童の方法によって48時間まで浸

涜処理を行った。各試料は乾物重を制定後、試料自動燃焼装置で燃焼させ、14C

02にして吸収剤に吸収させ、渡渉シンテレ一夕ーを加えて、液体シンチレーシ

ョンカウンターにより14C一放射能量を潮定した。

3．音累

各植物の根部からの14C－Propanユ1の吸収・移行は次式によって算出した。

吸収力＝植物体に吸収された全放射能義／吸収部位　－（根部）の乾物重

移行率＝移行した部位の放射能登／植物体に吸収された全放射能登

各植物の頚部を14C－Propaniユ　に所定時間浸漬したところ、いずれの植物も

その吸収は浸演時間とともに増加した。しかし14C－Propanユ1の吸収力には植

物童問差があり、シコクビエ＞タイヌビェ≧イネの虜で吸収しており、吸収開始

48時間後では、シコクビ工はタイヌビェやイネの2倍以上の14C－Propanユ1

ー117－



を吸収していた（Figure　46）。しかし茎葉部への移行を見ると、シコクビ工は初

馴こは他の植物と同程度移行していたが、吸収開始24時間以降でイネや秦イヌ

ビ工に比べ、薬剤の移行率は1／2以下になっていた（Fユgure47）。また根部及

び茎葉部内の14C－Propaniユ　濃度を乾物重あたりで表すと、さらにそのことが

明確になり、吸収開始48時間後では、根部内14C－Propanユ1濃度はシコクビ

工でタイヌビェやイネの3倍になっているのに対し、茎葉部内14C－PropanH

濃度を見ると、シコクビ工は初期には他の植物と同程度であったが、吸収謂始2

4時間以降でイネ同横タイヌビ工に比べ、藁剤の茎葉部内濃度が低くなっていた

（Figure　48）（70）。

17

を

4．考察

根部浸漬処理における14C－Propaniユ　の吸収特性から見ると、シコクビェは

イネ、タイヌビ工に比べて14C－Propanil　の吸収力が極めて強かったが、茎葉

部への移行率は、逆にシコクビ工で砲の2遣物に比べて低かった。つまりシコク

ビ工は　Propanユ1を根中に多く蓄積し、茎葉部への移行が抑えられており、14C

－Propanil　の茎葉申濃度が感受性のタイヌビェに比べて低くなっていた。

Propanil　の作用点として光合成以外に呼吸が考えられ、根の生育、機能を阻害

する可能性がある。しかし生育試験でシコクビ工が抵抗性を示したことを考え合

せると、Propaniユ　は光合成を行っている茎葉への影響が強いことが推察され、

根部から茎葉部への移行率が少ないことにより、作用点における　Propanユ1の蓄

積が少なくなることがシコクビ工の根部処理PropanH抵抗性に関与していると

考えられた。別に、山田ら（140）はイネ及びヒ工を用いて、14C－PropanH　のス

ポット処理により、オートラジオグラフ法にて半定量的に分析した終演、

Propanil　は茎葉中をほとんど移行しないとしているが、泰研究では根部から茎

葉部へは多く移行しており、根部処理での移行の環鷲と茎葉部から吸収されたと
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きの環増が異なる可能性もあり、今後詳謂な竣討を要する。
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第2第　　PropanH　の牽収の爺による差異

1．誓約

メヒシバの発育が遷むに辞い抵抗聖を獲得してくることの要胃を明らかにする

ために、特に茎葉部からの　PropanH　の吸収過産に焦点をしぼり、幼植物段階と

発育が進んだ段階での吸収を訝べた。

2．材料と方法

供試遣物として人工気象室内（昼間25℃12時間、夜間20℃12時間、相

対湿度60～70％）で水罪法に上り3票票または6票豊まで生育させたイネ、

メヒシバ及びタイヌビェを用いた。各植物の茎葉部を生育試験同環10．59

〝Ci／2度、モル濃度にして5．9×10‾GMの1年C－Propaniユ　（アセトン

1％を含む）に前項の茎葉部処理と同額に4時間まで浸潰した。その後3票期の

植物は茎葉部金棒を一括し、6薫期の竜物は茎葉部を上位票・下位葉・茎の3部

分に分け、前項の茎葉部処理と同様に各試料を試料自動燃焼装置で燃焼させ、

14C02にして液体シンチレーションカウン／タ一により14C一放射能量を部志し

た。

3．結果

メヒシバの茎葉部からの　PropanH　の吸収過寝に焦点をしぼり、助植物段階と

発育が選んだ段階での吸収をイネ及びタイヌビェとともに調べた。茎葉からの

14C－Propanユ1の吸収をみると、3稟期の植物ではメヒシバ＞タイヌビェ＞イ

ネの瀕で吸収していたが、6糞期になると、植物間に吸収の顕著な差は認められ

なかった。また各植物ともに3菓期には、6葉期よりも14C－Propanユ1を多く

吸収しており、齢による吸収の差はメヒシバにおいて顕著であった。また6葉期
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における部位別の吸収量はいずれの植物でも、下位菜＞上位菜＞茎の贋で高かっ

た（Fユgure　49）。

4．考察

以上のことから先の加水分解酵素活性の結果と考え合せると、メヒシバが鈴が

遷むにつれて抵抗性を獲得してきた要因は　Propan＿il　の加水分解能によるもので

なく、茎葉からの吸収量が少ないことによることが推察された。またこのことは

供試した植物において共通に言えることであり、植物の発音が遷むに伴いその票

面構造または葉肉及び細胞内の構成の変化が起ることが推察された。メヒシバに

おいては、そのことによる吸収量の減少が、特に大きく、この事実がその抵抗性

が鈴の進行とともに、著しく増大することの原因となっていることが推察された。

今後さらに　Pf・OPanユ1と有機リン剤やカーバメート剤との関連をこの薬剤の植物

体内挙動から総体的にとらえることが重要であるが、メヒシバが幹の追行につれ

て　Propaniユ　に対して志筑性を誓汚した要害は、松草（88）が怒定したように

Propaniユ　加水分解能が高くなり、Propanユ1を逮やかに解毒することでなく、

主として茎菜からの吸収量が少ないことが、その主要な要雷であることが云唆さ

れた。また部位別の吸収量は、下位菜＞上位菜＞茎の贋序で、この憤向は第ユ章

第2節に、タイヌビ工やメヒシバにおいて見られた　Propanil　の阻害程度と対応

していた。
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摘要

ここではシコクビニ及び発育の選んだメヒシバの　Propaniユ　抵抗性璃講を明ら

かにするために、薬剤の植物体内移動の視点から、14C－Propanil　を罵いて吸

収・移行適量の竃特異性について検討した。

第1節　　Propa最ユ　の吸収・移行の童物量問差

第1項　茎葉部浸演処理における14C－Propaniユ　の吸収

初めに　Propanil　茎真部浸漬処理に対するシコクビ工の怒抗性の要因をその吸

攻撃性に求めた。

（1）14C－Propanユ1の吸収力には植物竃問差があり、タイヌビェ＞イネ＞シ

コクビ工の虜で吸収しており、吸収開始4時間後では、シコクビ工はタイヌビ工

の1／3、イネの1／2程度しか14C－Propanユユ　を吸収していなかった。

（2）以上のことから、茎葉からの吸収量が少ないことによって茎葉中の

Propanil　の蓄積が少ないことがシコクビェの茎葉処理　Propanユ1に対する抵抗

性の要因となっていると考えられた。

第2項　根部浸講処理における14C－Propanユ1の吸収・移行

Propanユ1根部浸漬処理に対するシコクビェの抵抗性の東国をその吸収・移行

特性に求めた。

14C－Propanユ1の吸収力は、吸収開始48時間後の根中の14C－Propanユ1濃

度で表すと、シコクビ工でタイヌビェやイネの3倍であった。またシコクビェの

茎葉部内濃度は吸収開始24時間以降、イネ同様タイヌビ工に比べ、低くなって

いた。このことから、シコクビ工は　Propanユ1の根からの吸収畳は多いが、根中

に多く蓄積し、根部から茎葉部への移行率が少ないことが示され、茎葉中の

Propanユ1の蓄電が少ないことがシコクビ工の根部処理　PropanH　抵抗性を大き
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くしていると考えられた。

第2節　　Propanil　の吸収の瀞による差異

メヒシバの発育が違むに伴い量読性を獲得してくる要翼を、特に茎葉部からの

PropanH　の吸収特性において調べた。

（1）3薬箱の植物では、14C－Propa最ユ　をメヒシバ＞タイヌビェ＞イネの瀕

で吸収していたが、6票潤になると、敷収に植物問の蔵書な差は認められず、ま

た各禎物ともに、3票詔には6菜詔よりも多く吸収していた。吸収の齢による差

は、メヒシバにおいて特に顕著であった。いずれの植物でも、下位葉＞上位葉＞

茎の濱で敦収しており、タイヌどこやメヒシバにおいては、その思索とPr〇PGnユユ

の阻害程度、下位糞＞上位票＞茎とが対応していた。

（2）メヒシバが鈴が進むにつれて抵抗性を葦得してきた要因は　PropanH　の加

水分解能によるものでなく、茎葉からの吸収量が少ないことによることが明らか

となった。
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第4葦　植物代謝生理系に及ぼす　Propanユ1の影響及びその挙動に等する研究

Propar豆ユ　の作用として光合成のヒル反応の阻害が考えられている（17，23，27，

32，現，46，49，58，59，98，99，101）。Nis氾iMura　と　Takamユya H01）は　PropanH　の

光合成視等を明反応系のチトクローム　bss。の還元として、また　Bethユenゴ3ユvay

と　Casteユfranco（23）はキノンとプラストキノンの問にあるとしてとらえ、

Diuron　と同じ作用点であるとしている。また　AIsop　と　誉Oreland H5）は光合成

電子伝達系に共役したATP生成も阻害することを示している。呼吸に罪しても

その湿害が認められており亘33，49，58，60－62）、その阻害部位はチトクローム　b

からチトクローム　C　の問にあるとしている（60－62）。

PropanH　の作用点は他にもいくつか見出されているが、タンパク質生合成阻

害やRNA生合成阻害に関しては賛否両論存在している（49，86，96）。この他葉轟

体漠の破壊（58）、膜透過性の増大（58）、蒸散流の減少（98）、染色体への豊響く110，

131）等環々考えられているが、これら作用点のうち主要なものは光合成と考えら

れている（132）。Propanユユ　の光合成阻害に関しては志筑鰻護物と感受性電物を

用いて調べた例があり、Hofstra　と　SvitZer（58）はトマト（抵抗性）とシロザ

（感受性）を用い、松申（88，90）はイネ（連続性）とヒエ（感受性）を汚い、それぞれ

抵抗性植物でも処理後阻害を受け、その後の回復によって　Propanil　に対し選抗

性を示していると報告している。しかしこれらの研究では虜害と結果の関係が明

確にされていない。

本研究ではこれまで　Propanユユ　凍読箆機構に署して、植物体内の藁剤挙動の面

から検討し、シコクビェの　Propanil怒筑豊は茎葉中に　Propanユ1の蓄積が少な

いことによることを示してきた。この葦では、茎葉処理　Propanユ1に対するシコ

クビェの抵抗性機構を　Propanil　の存在量と阻害度との関係から研究する冒的で、

葉片及び葉緑体を用いて検討した。葉片は吸収過程の障壁が排除できるために、
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薫物代講を薫物による生豊的変化との関連から違やかに評蘭でき、他の生理的警

子の影響を調べることも寄易となる（77，8リ。また票韻棒は光合成溜官そのもの

であり、薫物の搾得点との直曇的な誓り合いを調べることができる。

そこで　P‡・OPa最ユ　の怒筑豊が吸収の差にどの程度遷宮しているかを、薬剤挙劫

と植物生忍的反応、特に光合成の両面から確かめるとともに、さらには葉緑体と

の票紆豊と光合成の硯害との誓達からも検討を加えた。
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第1欝　完全票における茎葉部　PropanH　処理後の生理的変化

1．胃的

初めに　Propanユ1を茎葉部浸漬処理した後の植物生理的変化を知るため、

Propanil　の作用点である光合成及び呼吸の韻時的変化を票片を招いて調べた。

2．材料と方法

供試植物として自然光温室内（昼間25℃、夜間20℃）で水耕法により5葉

期まで生育させたイネ、シコクビエ及びタイヌビェを用いたご　各蔵物の茎葉部を

4．53Xl O‾ヰMの　Pェ・opanユ1水溶液（アセトン1％を含む）に生育試験と

同蔵の方法で90分浸漬し、水洗後再び水耕法で生育させた。

経時的に第5葉菜身の申肋及び線を除いた中央部分から葉片（1mm X2

mm）を40枚切りとり、竣薫電極（Y SI　吾ode153　BioIogicai Oxygen

吾onユtor）を用いて、光合成能及び呼吸能を削定した。切りとった票片は直ちに

反応液（0．1M N ai‡COい　0．33M Sorb土も01、1．O mM

M g CI z、1．O mM　．M n CI z、2．O mM E D TA、50mM

HE P E S N a O任でp H7．2に調整）3ml中に入れ、減圧鋭気すること

により、気泡を取り除くとともに、禁片を反応液になじませ、潜宥恕素濃度を

40～60％飽和にした。セル内の温度を28℃に保ち、5分関前照射した後、

10分間将条件にし呼吸能を測定した。再び光を照射して光合成寵を測定した。

なお光源にはプロムランプ（35　klux）を用いた。光合成能及び呼吸能は溶存

穀薫濃度の増減から貸出した（63）。なおここでの光合成能はOzの収支より求め

た見かけの光合成畳である。また　Propanユ1を含まない水溶液（アセトン1％を

含む）で同額に処理し、経時的に光合成能を求め、それぞれの対照区とした。
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3．結果

各植物の茎葉を　Propanユ1水溶液に浸漬したところ、処理1時間後で、イネで

若干程度が弱いものの、供試した植物全ての光合成能が阻害された。阻害度から

見ると、阻害の少なかったイネでも対照区の活性の30％を割っており、ここで

の光合成阻害の工5。は処理濃度4．59×10‾4M以下であることが示された。

また呼吸は3植物とも同様に阻害された。ここでの呼吸阻害のⅠS。も光合成同様

処理濃度4．59×10‾4M以下であることが示された。

次に光合成における阻害からの回復を見ると、イネでは達やかな回復を見せ、

12時間から24時間の問にほぼ対照区と同程度の活性を示したのに対し、シコ

クビェでは処理後12時間以降に援電かな回復を見せ、1透間後には対照区とほ

ぼ同程度の活性を示していた。しかしタイヌビェでは48時間までほとんど回復

の兆候を見せず、1週間後には完全にネクロシスを起していた。

一方呼吸における回復では、若干の差異はあるものの、3積物とも1時間後以

幣票やかな回蟹を見せ、イネ及びシコクビェでは1週背後にほぼ対照区と同程度

の活性を示していた。タイヌビ工も24時間ころには50％ほどの回接を見せて

いたが、タロロシスが進行し、1週間後には湖定不可能であった（Fユgure　50）

（70）。

4．考察

光合成能の阻害度に謁し、イネは他の2植物に比べて阻害の程度が少ないが、

3植物とも処理直後光合成が阻害されることから、光合成は積物種問に差がある

ものの、Propanil　に対する感応性の如何に謂おらず、Propanil　によって阻害

されることが明らかとなった。イネで若干阻害が弱い理恵として、票内の

Propanユ1分布、加水分解酵素活性及び作用点である葉緑体等に植物章問差があ

る可能性があり、さらに詳細に検討する必要があろう。
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次に光合成阻害からの回復を見ると、イネで遠やかな回復を見せたのに対し、

シコクビェでは韻やかな官軍を見せた。イネにおける回復は　fiofsもra　ら（58）や

松申（88，90）による諸票とよく一致した。このことから、イネがPropa最ユ　に対

し怒筑豊を示すのは、体内に愚人した　Propanil　が光合成を一時的には視晋する

が、短時間のうちに阻害から詠復するために、2次的影響や致死的影響を受けな

いことによると考えられた。またその回豊の磯湾は恵研究の第2葦の結果と考え

合せると、酸アミド結合の加水分解による害毒である可能性が高い。一方シコク

ビェでは第2葦の護菜から、回復の雪国として、加水分解辞素活性をあげること

ができない。またシコクビェはイネと異なり、Propanil　により光合成が48時

習後までかなりの提書を受けている。しかしその後耳遠することによって、イネ

には若干及ばないが、Propanユ1に対し量抗性を示していると推察された。一方

タイヌビェは完全にネタロシスを起しており、その光合成鰭が長期間阻害される

ことが、タイヌビ工の枯死に至る原因となっていると推測された。これらイネ科

植物の問での光合成阻害からの回場の差、特にシコクビ二において吸収の要項が

この回復にどの程度常与しているかを、作用点との関連からさらに詳細に墳討す

ることが　Propanユユ　塞統轄機構の解明に重要であると考えられた。

一方呼吸では若干の差異はあるものの、3植物とも光合成同額の急激な阻害が

見られたことから、その阻害は光合成同額　Propaniユ　の直頚的澄響のように思わ

れる。しかしその回復に関しては、3植物とも同様の韻やかな回復を見せたこと

から、Propanユ1の植物体内濃度の変化による直接的影響の他に何か要署がある

ことが推察された。
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第2節　票片における　Propanユ1処理後の生理的変化と薬剤挙動

これまでの詣菜からシ＝クビこの茎票処理　Propaniヱ　遷筑豊の雪男として吸収

量が少ないことがあげられた。また完全票で　Propanユ1処理後の生理的変化の親

祭から、シコクビェはイネ同葦、光合成の阻害からの回蔑により素読性を示して

くることが明らかとなった。別に小林ら（77，81）は菓片を用いた　Barban　に関す

る研究の中で、完全葦による吸収には植物寝間に差があっても、菜片にすると葦

竃量に差がなくなるとしている。そこで吸収過程を詐潰した場合のシコクビェに

おける　PropanH　処理に対する生理的変化を明らかにするために、票片に直選

PropanH　を処還し、その光合成能に及ぼす影響を調べるとともに、Propanil

の稟片における挙動も合せて追跡した。

第1項　Propanユ1処理後の光合成能の変化

1．誓約

吸収過程を排除した場合の各植物における　Propanユ1処理に対する生理的変化

を調べるために、菜片に　PropanH　を直接処理し、P工・OPar豆1の主要な作汚点で

ある光合成に及ぼす影響を経時的に調べた。

2．材料と方法

イネ、シコクビェ及びタイヌビエは第1節に準じ、ほぼ1ケ月生育させた。最

上位展開票の票身の申肋及び練を除いた中央部分から円形の薫片（直径　2mm）

を30枚打ち抜いた。打ち抜いた葉片は直ちに保存液（0．5mM C a S04、

50mM HE P E S N a OHでpロ7．2に謂垂）5ml中に入れ、減圧脱

気によって、気泡を放り除くとともに、菜片を保存液になじませた。その後室温
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で蛍光灯下（S klux）に置き、処理の問及び処理後その状篭を准持した。処理

は　Propaniユ　を意希濃度で5xl O‾㍉M（エタノール　0．1％）加えるて謁殆

した。二L O分、30分、1時間または2時間処理後、票片をすばやく蒸留水で洗

浄し、　PropanH　の入っていないHE P E S憲衝液に移した。0、1、3または

6時間放置した後、菜片をすばやく蒸留水で洗浄し、反応液3ml中に移し、第

1節と同額に減圧鋭気し、5分間茹溜射した後、ユ0分間脅条件にし、再び光を

照射し、忠泰電極を書いて光合成篭を測定した。セル内の温度は26℃に保ち、

光源にはプロムランプ（35　klux）を汚いた。光合成寵は清春扱素濃度の増加

から算出した（116）。なおここで求めた光合成能は見かけの光合成量である。ま

た　捏頃潮言上を含まない液で同様に処理し、その竃放還して光合成龍を求め、そ

れぞれの対照区とした。

3．結果

Propanil　を10分間処理後、葉片を　Propaniユ　の入っていないH∵E三⊃E S淫

衝液に移した直後では、3植物とも光合成が阻零されたが、シコクビ工やタイヌ

ビェでは90％近く阻害されたのに対して、イネではその程度は弱く、約25％

の阻書であった。その後の回復を見ると、イネでは処理後1時間以内にほぼ完全
L

に回復たのに対して、シコクビ工では比敏的緩慢な回復を見せていた。タイヌビ

工でも回復が見られたが、著しく遅かった（Fユgure　51（A））。

処理時間をさらに長くしたときの光合成阻害を見ると、シコクビェやタイヌど

こでは湾に2時間処理で、見かけの兼合成量が負の債を示した。またイネでも最

高50％まで阻害されたが、短時間処理のときと同様に、その阻害は他の2植物

に比べて低いものであった。光合成の回復においても、イネではどの処理時間も、

処理後短時間に著しい回復を見せたのに対して、シコクビ工とタイヌビェでは処

理時間を長くしてゆくと、両植物の問の差が次第になくなり、かつ回復もほとん
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ど見られなくなった（Figure51（8），（C），（D））。

4．考察

葉片を用い、完全菜の実験に用いた濃度の1／10濃度の　Propanユ1による光

合成阻害の変化を調べた結果、短時間内に顕著な阻害が現れた。

一方回復を見ると、10分処理においてのみ完全葉で見られた回接が観察され

たが、処理時間をさらに長くしたとき、完全票では緩やかな回復を示していたシ

コクビェでもタイヌビェ同様回復が著しく遅かった。葉片に処理したとき、

Propanil　の蓄電選の差がないと仮定すると、10分処理でのシコクビェ及びタ

イヌビ工における回復の差は、処理後の　Propanil　の稟片内残存量の差、組織内

分布の差、または作用点における　Propanil　に対する感受性の差等により現出し

ている可能性が考えられる。しかし処理時間を長くすると、両植物とも著しく回

復が遅くなり、植物童問の差がなくなることから、30分以上の長時間処理では

Pr〇Pan鳥　の蓄積量が多いため、Propanユユ　の票片内薫音量、超識内分布、また

は作用点の感受性の差等の要因では、訝べた時間内で回接を現出できないと考え

られた。このことから、完全菜における吸収量の差がシコクビェの　PropanH　抵

抗性の主要因であると推定された。しかしさらに　Propaniユ　の票片内挙動との宗

達を詳細に調べ、完全菜における吸収量の差がシコクビェの　Propanユ1抵抗性に

どの程度寄与しているかを検討する必要がある。
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第2項　Propa最ユ　の葉斉内濃度変化

1．冒拘

前項での　PropanH　処撃に対する光合成能の変化を裏打ちする意味で、Hc－

PropanH　を用いてその蓄積・放出及び代謝について、特に光合成の回復に植物

宅間差が見られた短時間処理を中心に　Propanil　の挙動を調べた。

2．材料と方法

2－1．菜片内残存14C一放射能畳の測定

窮試遺功としてイネ、シコクビエ及びタイヌどこを届いて、前項と同苛に蒜還

した薫片を用いて、14C－Propanユ1を前項と同環の方法で10分から2時間ま

で処理し、その後6時間まで放置して、葦片をすばやく蒸留水で洗浄後、試料自

動燃焼装置で燃焼し、液体シンチレーションカウンターで稟片内に残存している

全放射能選を河志した。

2－2．葉片内残存14C－Propanユユ　の定量

前項と同様に調製した裳片を用いて、14C－Propaniユ　5．5～5．9X

l O‾SM水溶液で前項と同様の方法を用いて10分間処理し、その後　PropanH

を含まない液に移して、0、1または6時間放置した後、葦片をすばやく蒸留水

で洗浄後、90％メタノール中でガラスホモジナイザーを用いて磨砕・抽出した。

その後の手続きは第2葦第2節の方法に準拠した。薄屠プレートはオートラジオ

グラフィーをとるとともに、浮腰をかきとり、試料自動燃焼装置で燃焼後、液体

シンチレーションカウンターで放射能量を測定した。

3．結果

14C－Propanユ110分処理で3植物ともその葉片内に同程度の14C一放射能
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量の蓄積が起った。その後1時間以内に3植物ともその菜片から同程度の14C一

放射能畳の放出が起った。その後シコクビェ及びタイヌビエでは、緩慢な放出が

見られたが、イネではほとんど見られなかった（Figure　52）。

14C－Propanil　の処理時間を延長しても、処理直後、葉片内における14C一

放射能量の蓄積に3植物問の差がなかった。しかし処理後　Propaniユ　を含まない

液に移したとき、14C－放射能の菜片内残存量に、植物竃問で大きな違いがあり、

イネでは多くの14C一放射能量が稟片内に残存していた8　そしてその儀向は、処

理時間の延長や処理後の放置時間の延長とともに顕著となっていた　くFユgure53）

（70）。

14C－Propanil10分間処理で㊥代謝を3植物で比較すると、ユヰC－

Propanil　の割合はイネで1時間以内に速やかに減少しており、それに伴って

orユgユn　の14C一放射能量が特に増加していた。その後も親化合物は凄やかに減

少し、Orユgin　の放射能量はほとんど変化しないが、未抽出残盃の放射能量がそ

れに伴い増加していた。これに対してシコクビェやタイヌどこでは若干の変化は

見られるものの、全放射能畳のうちほとんどが親化合物である　Propaniユ　の形で

存在していた（Figure　54）（70）。

4．考察

前項の研究では葉片における　Propanユ1の蓄積量に電物量問差がないことを前

淀に光合成への影響を調べた。この項の14C－PropanH　を取り込ませた結果か

らその前達が立証され、Barban（77，81）のみならずPropanH　においても同様

の箱男が得られたことから、この仮説が広く除草剤に適用できる可能性が拡がっ

た。

一方糞片内全放射能量と14C－Propanil　の量との常連を見ると、14C－

Propanil　を10分間処理した場合、イネで処理後1時間以降の14C一放射籠塁

の放出が遅くなっており、処理後6時間ではシコクビエ及びタイヌビェのそれぞ
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れ2．5及び2．9倍であった。しかしイネでは14C－Propanユ1が速やかに代

謝され、6時間眉の濃度は他の2電物に比べて極めて濃くなっていた。従って票

片においてイネで光合成阻害からの回復が早いのは、完全薫同様　Propanユユ　の不

活性化によるものであることが明らかとなった。ここでの代謝産物はプロピオン

怒由来のものであること、また　Propanユ1はイネ体中で速やかに加水分解される

ことから、葉音においても完全票と同様の反応が起り、その不活性化された代謝

産物（ここでは　orユgユn　や克抽出残査）が、親化合物である　Propanil　よりも強

茸に吸着していると考えられた。一方、特に14C－PropanH10分処理で処理

後の薫片内ユヰC－Propanユ1濃度が同じでもシコクビ二とタイヌビこの間で光合

成提言からの官憲に差があったことから、P三・OPanユ1の搾乳点との読和性等の違

物種問差についても詳細に検討する必要がでてきた。

14C－Propan．il　の処理時間を延長すると、14C一放射能畳の蓄積の植物種問

差がさらに顕著になること、またイネと他の2植物との問の光合成阻害からの回

復の差も同様に大きくなることから、処理時間が長いときも、イネは他の2植物

と異なり、短時間に　Propanユ1が消失し、著しい回復を見せていることが推察さ

れ、イネでは　Propanil抵抗性機構の要層として、これまで提唱されてきた洩ア

ミド結合の加水分解がその主要なものであることがさらに確かめられた。またシ

コクビ工やタイヌピ工ではイネと比べて、14C一放射能の残存量が少ないものの、

処理時間を長くするに伴い、その畳が多くなっている。第2茸の結果及び10分

処理での代謝の結果を考え合せると、両雄物で残存している14C一放射能量のほ

とんどが　Propanユ1であると考えられた。従って処理時間が長いときには

Propanil　が多く蓄積するため、光合成が著しく阻害されるとともに、回復もほ

とんど見られなくなると推察された。

このように、シコクビェにおいて葉片を用いて、Propanユ1の体内含選を感受

性のタイヌビェと等しくすると、短時間処理の場合を除き、Propanユ1の阻害が
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ほぼ等しくなることが明らかとなった。集って、シコクビ二において　Propa正ユ

の墨票からの牽収量が少ないこと、及び韻から茎葉への移行率が少ないことによ

る茎葉部における蓄電が少ないことが、PropヨnH　憲読聖篭葦の主要害であるこ

とがさらに明らかとなった。
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第3節　Propanil　の作用性及び作用点との親和性

光合成阻害活性を有する除草剤を用いて、その阻害活性または阻害部位を葉緑

体により調べた例は多く（17，18，22，23，27，31，41，46，48，50，58，72，93，－97，101，103，

108，112，113，115－119，125，126，134，135，149）、Propanユ1にもいくつか見られる

が（17，23，27，32，41，46，50，58，93，99，101）、葉緑体との親和性を検索した例は限

られている（108，117，125，126，134，135）。Tユscher　ら（125，126，135）は光合成阻

害と葉緑体への吸着には明確な相関性があり、同じ吸着部位を共有する除草剤に

よってその親和性が著しく減少するとしている。この事実を疑え、Pfister　ら

（108）はトリアジン系の光合成阻害塑徐葦剤アトラジンに対して抵抗性を有して

いる　Senecio vulgaris L．の領内変異は葉緑体にその吸着部位を持たないこと

で抵抗性を発現していることを明らかにしている。

ここではシコクビ工の　Propanユ1抵抗性機構をさらに明確に疑える目的で、

Propanil　の作用点である光合成を司っている葉緑体に直接処理することにより、

作用点における選択性の有無を阻害度と親和性の関係から検討した。

第1項　葉緑体の光合成電子伝達系に及ぼす　Propanユ1の影響

1．日的

葉緑体の　Propanユユ　感応性に植物種問差が存在するかを調べる冒的で、菜縁体

を用いて　Propanユ1の光合成電子伝達系阻害について検討した。

2．材料と方法

2－1．　葉緑体の抽出

供試植物として自然光温室内（昼間25℃、夜間20℃）で水耕法により3～
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4薫期まで生育させたイネ、シコクビェ及びタイヌピェを用いた。各植物の茎葉

を蒸留水で洗浄後、細かく裁新し、乳鉢中で油出演（0．4M Sorbitol、

10mM M g Cl Z、10mM N a Cl、50mM Tricine－N a OfI

pH8．0）とともに磨辞した。磨砕液は直ち七4層ガーゼでろ過し、ろ液を

1000X g、5分間遠心分離した。ろ液はさらに5000X g、10分間遠心

分葱した∴沈選は同じ抽出液に懸濁し、この懸濁液から残盃を取り除くために、

尊び300X g、2分間遠心分怒した。なお全ての操作を0～4℃の温度軍害で

行った（現，93）。タロロブ石レの濃度はArnonの方法によって潮定した。

2－2．薬禍体における光合成電子伝達系の滞定

光合成電子伝達系の評定はメチルビオ＝ゲン　持41．月　による選慧化東男の労戒

の結果起る渚存詮索の減少を利用して行った。反応混漆（31～35匹g

chlorophylユ　／mユ、0．1M Sorbiも01、10mM M g Cl之、ユO mM

N a Cl、2．O mM　ⅣH4Cl、2．0mM N a N3、0．1mM MV、

50mM TrエCユne－N a OH p H8．0）を26℃に保ち、光を照射して光

合成を開始した（41，93）。なお光源にはスライドプロジェクター（mi ni

CA BI N、キャビン工業）の光源を汚い、光強度は200βE／mZ・SeC

（LエーCOR，工nc．quantユtum mOdeユ　Lト1600　にて灘定）であった。5×10‾8

～i Xl O‾㍉Mの　PropanH　を最終濃度0．3％になるように加えて、光合成電

子伝達系阻害度の誹定を開始した。

3．結果

葉緑体の光合成に対する　Propaniユ　阻害活性を調べたところ、供試したイネ、

シコクビェ及びタイヌビェともに光合成が阻害され、それぞれ工5。は3．2X

l O‾7M、3．7×10‾■rM及び2．8×10‾7Mであり、植物童問に明確な差

は見出されなかった（Figure　55）。阻害度を逆数プロットすると、供試した3植
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物とも革相性の阻害であった（Fユgure　56）。Propanユユ　の光合成電子伝達系の阻

害度は次式により求めたH35）。このⅩiで見ても、この3塞物問で顕著な差は

なかった（Table　8　次項に褐哉）。

Ⅰ＝a／（Ki＋a）

Ⅰ；阻害度（PropanH　と吸着部位の複合体の濃度（X a）／特異的吸着部位の

の濃度（X t））

a；吸着していない　Propanユユ　の濃度

Ei；阻嘗定数

4．考察

このことから作用点である葉緑体に直達　PropanH　を処理すると、Propanユ1

に対する感応性の異なる3植物問に、光合成電子伝達系阻害程度の差異がなかっ

た。従ってシコクビこの　Propanil　抵抗性の要因として、作用点の差異は考えら

れなかった。一方　Propaniユ　の光合成電子伝達系阻害の工与。は研究者によって多

少の差があることから（27，32，41，46，50）、吸着との関連からさらに詳しく調べる

必要が出てきた。
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第2項14C－Propanユユ　の薫轟体への親和性の植物童間差

1．冒的

ここでは14C－Propanユ1の葉緑体への吸着を調べることにより、前項での結

果と比較し、Propanユ1の光合成阻害と吸着度との関係から　Propanユ1の作用点

における挙動を詳細に検討した。

2．材料と方法

前項と同様の方法で調製した薬療体積晶を用いて検討を行った。反応混液は

N a y03、ふ、⊥▲4）⊥、㍊Ⅴを拾いたことの他は前項と同じものを用いた。エL

の吸着実験は室温、蛍光灯下で行った。吸着反応は1mlの反応混液（86βg

chlorophylユ　／mlを含む）に10β超の14C－Propanil　を加えることによっ

て開始し、添加後すばやく茂絆した。2分後に12000X gで3分間遠心分離

（Kubota　紺－15200）し、上意液の14C一放射能量及び反応混液中の14C一放

射能量を液体シンチレーションカウンターで測定し、反応混液中の全放射能量か

ら上澄液の14C一放射能豊を差し引き、稟線体への吸着量を貸出した（108，135）。

3．結果

この吸着実験の操作中14C－放射能量の消失はほとんどなかった。また2分か

ら20分の吸着時間中に14C－Propanil　の葉緑体への吸着畳の変化は供試した

イネ、シコクビエ及びタイヌビ工のいずれにおいてもほとんど見られなかった

（Figure　57）。

そこで2分間の吸着時間により、14C－Propanilの衰線体への吸着を検討し

たところ、14C－Propanil　の葉緑体への吸着畳は与えた　Propanil　の濃度に比

例して増加した。またその吸着の程度は　Propanil　の低濃度区では供試した3植
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物の問で顕著な差はなかったが、Propanユ1の高濃度区ではイネが若干大きかっ

た（F玩ure　58）。吸着に開おる逆数プロットをとると、Propaniユ　の低濃度区に

おける高親和性反応と　Propaniユ　の高濃度区における低親和性反応の二相性反応

に分かれた（Figure　59）。前者から吸着定数（Ⅹ）及び吸着部位の数を次式によ

り求めたところ（135）、供試した3植物間に顕著な差は認められなかった（Table

8㌦

Ⅹa＝Ⅹ七・a／（K＋a）

阻害定数（Ⅹi）は理論上吸着定数（Ⅹ）と同じになるはずであるが、ここで

はKiとⅩはほぼ同じ値を示していた。しかし　Propanユ1あたりのクロロフィル

量はシコクビ工やタイヌビ工に比べ、イネで若干多かった　くTable　8）。

4．考察

この結果と前項の結果とを合せて考察すると、第一に、Propanil　の葉緑体へ

の親和性及び光合成電子伝達系の阻害に供試した3植物は、Propaniユ　に対する

感応性が異なるにも関わらず、14C－Propanil　の菓藤林への吸着に顕著な差は

なく、Propanil　の選択性の要因として作用点を考えることはできなかった。第

二にここで求めた　Propanユ1の光合成電子伝達系の阻害定数（Ki）は

Propanユ1の低濃度区における高親和性反応の吸着定数（K）とよく一致してお

り、そのⅠ紺は約3×10‾TM付近であることがより確かなものとなった。さら

にイネを除いた2植物では　Propanユ1あたりのクロロフィル量は約500分子で

あり、光合成電子伝達系の活性中心あたりのクロロフィル量（400～600分

子）と対応しており、このことを裏打ちしていた。しかしイネにおいて

Propanil　あたりのクロロフィル畳がやや多いのは、Propanil加水分解酵素と

ー151－



の親和性が考えられるが、さらに詳細に検討する必要がある。

以上のことから、その親和性及び阻害度の両面から見ても、作用点である票轟

体と　Propanil　との問に顕著な植物種問差はないことが明らかとなり、従ってシ

コクビェでは、茎葉からの吸収が少ないこと、または根から茎葉への移行が少な

いことにより、結果として茎葉部における　Propanユ1の蓄積が少ないこと、また

イネでは牽アミド結合の加水分解が　Propaniユ　抵抗性の主要国であることがさら

に明らかなものとなった。
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Table8．Caユuculatedinhibiton constant（Ki），binding constant（K）and

nu皿ber of binding sites（Xt；chlorophyll per one boundinhibitor

molecule）for propanil．

Chloroplasts

Rice Barnyardgrass Firlger millet

Kユ（〝机　　　　　　　　0．38

K（＃対）　　　　　　　0．52

Ⅹt（chl．／inhibitor）　　　　658
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三．章票

ここでは茎葉処理　PrOPar言t　に対するシ＝クビェ湾篭筑豊磯葦をさらに竃かめ

るために、P三・OPanH　に対する窟物生理的反応の哉点から検討を加えた。

第ユ節　完全葉における茎票部　PropanH　処理後の生理的変化

Propa最1を茎票部浅漬処竃した後の光合成及び呼吸の盗時的変化を票片を誓

いて調べたe

（1）　PropanH　に対する感応性の異なるイネ、シ＝クビェ及びタイヌビ工の3

璧物とも、Prっp三nエユ　処二望空禁光合成が盟害されることが明らかとなった。光合

成阻害からの回復を見ると、イネで達やかな回復を見せたのに対し、シコクビェ

では憲やかな野茂を見せたG

（2）イネにおける回復は翌アミド結合の加水分解による解毒である可能性が高

い。一方シコクビ二では可蜜の要望として、加水分解琴素活性をあげることがで

きなかった。

（3）呼吸では3竃物とも光合成と同額の急激な阻害が見られたことから、呼吸

阻害は光合成と周蔵　Propanユユ　の澄讃殉影響と考えられたが、迂筑豊の如何に関

わらず、3植物とも同額の憲やかな回復を見せた。

第2節　票片における　Propanil　処理後の生理的変化と薬剤挙動

吸収過程を誹捺した場合のシコクビェにおける　Propaniユ　処理に対する生理的

変化を見るため、葉片に直讃　Propa最1を処理し、その光合成寵に及ぼす影響を

調べるとともに、Propanユ1の薫片における挙動も合せて追跡した。

第1項　　Pro叩nll　処理後の光合成能の変化

葉片に　Propanil　を直接処理し、Propanil　の光合成に及ぼす影響を調べた。
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（1）禁片において完全票の実験に買いた濃度の1／10の濃度の　Propa最1で

短時閣内に頭書な兼合成週等が現れた。しかしイネでは隈書が蔑かった。一方官

軍で見ると、ユ〇分処理においてのみ、完全要で見られた璽寛が親祭されたが、

処理時間をさらに長くしたとき、完全票では滋やかな宮寛を京していたシコクビ

二でもタイヌビ二軍環著しく官憲が遅かった。

（2）このことから、完全票における強攻意の芸がシコクビ工の　PropanH　抵抗

性機構の主要胃であることが推察された。

第2項　　Propanユ1の葉音内濃度変化

14C－Propanユ1を用いてその蓄積・放出及び代謝について謂べた。

／11　尋野法り，一　セニトチス　ロー→（nつnjて　爪三宗言寄濁り．一缶青物　薄汚票三色ネ　ナ．、しヽ　レ　い　ち繚！旦ネて「ナノ　鴨
＼　一L　ノ　　■イi　′I　イ■・一一・＋㌔J・一　事ノ　　LV　　⊥　⊥　ヽノrヽ」＝一一⊥　　ゾノ　咄　IJく一式王　事、－lL＝ゝl′J fJユ1iJJ　山　′■　　づ－　ゝ　　、－　γ　　　一′lJリ　＿人こJ｝　／J－ヽ　　ヽ　1日

葦剤に適用できる可能性が鉱がった。

（2）葦片内金放射能畳とHc－Propanユユ　の畳との昔適を見ると、10分処理

のとき、イネで処理後1時間以降の14C一放射能量の放出が遅くなっていたが、

イネでは14C－PropanH　は速やかに代謝され、6時間冒の　PrOPanH　濃度は池

の2植物に比べて極めて悪くなっていた詩

（3）処理時間を延長すると、ユ4C－放射能屋の香華の植物竃習差がさらに顕著

になることから、ここでも　PropanH　の植物体内代謝の差により、イネと他の2

植物との光合成規書からの回復の差が現れていると考えられた。

（4）葉音においてイネの光合成阻害からの回復が速いのは、完全葉同様

Propanil　の不活璧化によるものであることが明らかとなった。

（5）葦片においてシコクビェの　Propaniユ　残存豊がタイヌビェと同じとき、1

0分処理の場合を除いて、光合成阻書もほぼ等しくなることが明らかとなった。

（6）以上のことから、シコクビェにおいて　PropanH　の茎葉からの吸収量が少

ないこと、及び韻から茎票への移行率が少ないことによる茎葉中の蓄積が少ない

ことが、Propanユ1抵抗性機構の主要因であることが明らかとなった。またイネ
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では　Propanユユ　遷筑豊磯肇の票胃として、恕アミド譜告の加水分肇がその主たる

ものであることがさらに篭かめられた。

第3第　　Propa最ユ　タy作男豊及び空言用意との讃和聖

祭試獲物としてイネ、シコクビェ及びタイヌどこを誓い、Propdnユ1の作汚点

である光合成を司っている票簿体に直接処塑し、作男点における選択聖の有無を

謁害意と讃布聖の習慣から壊討した。

第1項　票縁故の光合成電子伝達系に及ぼす　Propanユユ　の影響

票轟椿を用いて　Prop3nH　の光合成電子伝達系阻害について墳討した。

上目　イネ、シ＝クビニ及びタイヌどこともに光合成が笠害され、それぞれ：弓。

ほ3．2X l O‾？軋、3．7Xl O‾7M及び2．8×ユ○‾7Mであり、残物蔓

問に明確な差は見出されなかった。阻害度を逆数プロットした（隈等定数）Kユ

で見ても、この3種物昔に賓菩な芸はなかった。

（2）薫譲体に直接処理すると、Propanユユ　に対する感応度の如何にかかおらず、

光合成電子伝達系の阻害電度はほぼ等しいことが明らかとなったことから、シコ

クビこの　Propanユユ　怒筑豊の要芸として、作用点の差異は考えられなかった。

第2二項14■C－Propar豆1の票轟体への親和性の蒐物竃諾差

Hc－Propanユ1の菩縁体への吸着を調べた。

（1）14C－Propanil　の葉緑体への横着量は蔑濃度区では供試した3蒐物で顕

著な差はなかったが、高濃度区ではイネで若干大きかった∴吸着に関わる逆数プ

ロットをとると、Pr・OPa再ユ　の低濃度芝における高親和聖反応と　Propann　の高

濃度区における監親和性反応の二相性反応に分かれた。前者から吸着定数‾（K）

及び吸着部位の数に顕著な差は認められなかった。またここではKiとKはほぼ

同じ葱を示していた。

（2）propanユ1の業練体との親和性及び光合成電子伝達系の阻害に供試した3
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童物で、PropanH　に対する感応性の如何に謂おらず顕警な差はなく、選択聖の

要撃として葦諾意を考えることはできなかった。

（3）Ⅹ三はXと，よく一致しており、：∴轟は綺3Xl O‾7三度付近であることがよ

り磯かなものとなり、　Propanユユ　あたりのクロロフィル塁は光合成電子伝達系の

活性中心あたりのクコ∵コフィル量と相応していた。

（4）以上のことから、票譲体と　Propanユ1との問に顕著な穫物憂間差はないこ

とが明らかとなり、シコクビ二では、茎葉からの吸収が少ないこと、または根か

ら茎葉への移行が少ないこと、またイネでは讃アミド詣合の嘉水分等が

Propanユ1墓筑豊の主要巽であることがさらに明らかなものとなった。
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総合考察

農責浩作物を笈々な生物的書（害虫、病気及ごミ慧茸）から守り、農業生産性を

高めることを誓約として、経済性・社会鷺及び安全性を考え、謂発が遷められ、

かつ鷺沼されている。除茸剤は謹掌防絵の中では化学的防珠法に分著されており、

同一ヨ場にある語草を有用植物に害を与えないで死滅させる必要があり、実祭は

眉間や竜問の選択性が重要となってくる。

漆草刹研究の冒的は、ある環境の中で、本来植物が具備している多量な形質を、

徐掌剤に対応し、発現してゆく篭講を凍ることにある。このような桧葦剤研究は

選訳豊と搾完投に大別できるが、これらを笛箭してゆくには簑葺帯の学識を追芯

し、儲々の過竃が摩周発現に対してどのように業与しているかを調べてゆく必要

がある。

Propanil　はイネ窮地においてタイヌピェの俵等を冒的として開発されたた盈

アミド系徐葦剤であり、茎葉頚髄堅選択活鰹を有し、主に光合成を阻害するとさ

れており、茎葉散布処理される。Propanil　散布後の挙動に誓しては多くの研究

があり、これまでの研究から、Propa最1の選択準用性はその加水分解酵素の存

在の有無による解毒反応の大小が作用点における　PropanH　の蓄積に芸を生じる

ことによると考えられている。しかし単に　Propanil加水分解寵における差異だ

けでその選択作用性の全てを認識することは発しい。従ってそれらを植物の多額

性から総体的に理解することが重要となってくる。

この考えに基づき、審研究では添葦剤として世界的に汎用性の高い　Propanユ1

に対し蜜筑豊を有する塞物をイネ寧巨植物の卓に壌勇し、その選択作男機構に㌍し

て比較生理生化学的に研究を達めた。特にここでは作用点における　Propanユ1の

蓄叢に重点を置き、薬剤の磁物鉢内挙動と薬剤に対する植物生理生化学的反応の

両面から検討した。
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第1に　Propa最ユ　に対する感応篭の植物童問差については、イネ科植物の串で、

イネ以外にシコクビ二・コム孝が　Pmpani二　に対し怒読性を有することが明らか

となった。コムギ辻世界の主要な穀物の1つであり、シコクビ工も青刈り作物と

して利用されている他、主食等にしている冨々もある。このような点からも、近

縁の宅に　Pr〇PanH　に対し怒荒性を示すことを見出したことは選訳作男機構を研

究する上で有効であるだけでなく、農業上重要な意義があると考えられる。

これら　Propanユ1に対し怒抗幾を有する植物の抵抗性機構を見ると、イネでは

頚収量が少ないことも若干寄与していると考えられるが、完全票のみならず、吸

収に電物種問差のない稟片においても顕著な蜜抗性を示し、そこでも　PrOpanH

が遼やかに代悪されていた。このことから、イ二亨で浩悪兼豊唱されてきている

PropanH加水分解睾素Aryユ∂Cyla最daSe　三による分解がそ少法抗性の主要因で

あることが明らかとなった。

またコムギでも吸収・移行過程等　Propanユユ　の植物体内挙動を総体的に違え、

さらに詳細に検討することが必要ではあるが、イネ滞積　PropanH　加水分解浮素

がそ．の妾抗性の要撃に等与していることが明らかとなった。

しかしシコクビ工では、PropanH　の植物体内代謝、Propaniユ　加水分解背嚢

活彗及び他の籠茸剤の加水分解に着冒した代謝鷺の3点から検討した詣男、

Naproaniユide　及び　椚－15　を加水分解する　Aryiacyiamidase　活性は認められる

が、Propanユ1加水分解音素は存在しないことが明らかとなった。これにより、

さらに酵素化学的検討が必要ではあるが、ArylaCyl那止dase　の寒特異性から見

た韻物の多様性と除草活性との問に新しい知見が得られた。さらには、捺葦活性

を加水分解音素活性との男達から調べたところ、ホルモン系挽葦剤の選択作用機

構に新しい示唆が与えられた。シコクビ工に罪し、さらに植物体内挙動のうち吸

収・移行過程に焦点を裁って検討したところ、シコクビェでは茎葉処理のときの

吸収量が少ないこと、根部処理のときの根部から茎葉部への移行が少ないことが
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示された。このことにより、結果として作用点である光合成器官としての票藩体

が存在する茎票部内のPr〇PanH　の葦竃が少ないことが、シコクビ二の　　　　Pr

opanH抵抗聖篭葦の安男なっていることが軍ちかとなった∴また票片に処望す

ると、吸収過程における要害が輩恐されるため、シ＝クビこの　Pr叩FanH　造筑豊

が著しく低下することから、シコクビ二では吸収・移行過程に　Propanユユ定式性

鷺葦の主要管があることが明らかとなった。加えて、要録棒では　Propanユ1に対

する感応性の如何に関わらず、一環に阻害を受け、このことをさらに確かなもの

とした。

第2に　Propanユ1に対する感応性の輩による差については、メヒシバを中心に
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対して感受性であったが、発育が造むに伴い迂抗性を示してくることが明らかと

なった。また　Propanユ1の茎葉からの牽取持隻を見ると、Pmpanil　に対する感

応性の如何にかかわらず、その発育が違むに伴い　Propanユ1の吸収量が減少し、

特にメヒシバで顕著であった。またタイヌピェ同環メヒシバにおいても、発育の

進んだ植物でも　Propanil加水分解酵素活性を示さなかったことから、発育が遷

むに伴い　Propanil　の吸収量が減少することが、抵抗性の要置として大きく澤与

していることが明らかとなった。このことは坊徐に困窯を極める発育の遊んだ譜

草の薬剤による化学的防桧に大きな示唆を与えるものである。

以上のことから、Propanユ1に対する感応性の差について植物種問及び豹の違

いから検討したところ、PropanH譜筑豊機構の要因として強攻・移行過程の差

が明らかにされたのは新知見であり、研究上だけでなく農業上からも重要なもの

と考えられた。

ここでは　Propanユユ抵抗性の植物覆問差に謂して薬剤挙動及び植物の生理的反

応の両面から詳細に検討してきた。供試したイネ、シコクビエ及びタイヌビ工に

おいて、クロロフィル量から光合成電子伝達系の活性中心の量を算出し、活性申
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心あたりの　Propaniユ　塁を頚等した。

作諾意である票譲棒においては　PropanH　の光合成電子伝達系狙害がIl；。卑近

で、Prゥpanユユ　に対する感応性の完全票における違いにかかわおらず、活性中心

の1／2の　PropanH　が青毒しており、両者がほぼ対応していたくつ　一方票片や

完全票で票嬢体が均一に分布すると仮定すると、葉片による試験では、10分間

処聖で、宮複の逮かったイネは処理後6時間で活性中心あたり約1／5以下にな

っているのに対し、シコクビ二やタイヌどこは　Propa最ユ　と活性中心がほぼ同程

度存在していた。さらに完全票において5Xl O‾ヰMの茎葉処理　PropanH（シ

＝クビェは墓誌性を示し、タイヌどこが感受性を示す濃度）の吸収量から登質す

スレ　々イヌどこでは浩盟や心あたり盈5倍の　PrOPanH　が吸収されている勇に

対し、イネではその約3倍、シコクビェでは2倍以下しか吸収していなかった。

従って薫片や完全薫では票轟体と　Propanユ1の存在比と阻害度との男係が必ずし

も対応していなかった。明確な緒論を出すにはさらに詳細に検討を要するが、こ

のような観点から考えると、菜片や完全葉で　Propanユ1がどのように分布・集童

するかを阻害度との関連から解析することがシコクビエだけでなく発育の選んだ

メヒシバにおいても、その　Propanユ1抵抗性磯葦をさらに明確にしてゆく上で重

要であることが明らかとなった。またこのように作用点における薬剤の存在量を、

薬剤挙動と箱物の反応との深遠から検討した例は少なく、本研究は　Propar止ユ　に

限らず、除草剤と植物との相互作用を調べる上でも重要であると考えられる。

以上のことから、志研究は穀アミド系除草剤　PropanH　の選択作用機構に関し

て、薬剤挙動と植物の反応との両面から総体的に解析することにより、第ユに徐

葦剤研究の面からは、選択作罵機構に関わる研究の方向性を示し、第2に実用上

では拾葦剤感応性の植物種問差の機構を知ることにより、現存する選択性や問題

点を含む他の環境要因との関り合いを解析し、迅遠に対処するために有効に利用

できるとともに、新規化合物の開発及び合理的防除法を確立してゆく上で重要な
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示唆を与えるものと考えられる。
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