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1．は じめ に

　ジ（2一エ チル ヘ キ シル）フタ レ
ー

ト （DEHP ），ジイ ソ ノニ ル フ タ レー ト （DINP ），ジイ ソ デシ ル フ

タ レー ト （DINP ）お よび ジブチル フタ レー ト （DBP ）な どの ジアルキル フ タル酸 エ ス テ ル類 は石

油を原料 に して 作 られ ， プラス チ ッ ク可塑剤や溶剤 を始め数多 くの 工 業製 品や その 製造 に利用 さ

れて きた ．こ れ ら の フ タル酸 エ ス テ ル は環 境汚染物 質 と い われ ， 実際 ， 土壌 や海泥 ， 陸水 ， 海水

な どか ら検 出され ， また ， 動植物や微生物か らも見 つ か っ て い る ．

　DEHP が 陸上 の 植物 ［1］や 海藻 ［2−5］ある い は カ ビや細菌な どの 培養液 ［6，7］ か ら分離され

たとい う報告が ある．しか しな が ら，DEHP は工 業製品 と してか な りの 量が製造され て いる た め，

これ らの 生物か ら見 つ か っ た DEHP が分離 中に混入 した も の なの か ，生物 に よ っ て 環境 中か ら蓄

積 された も の な の か ，ある いは 生物 自身が作 っ て いる の か を判定す る の は 困難で あ る．

　 2003 年 に 日本で 使用 されたフ タル酸エ ス テ ル類の 65％以上 が DEHP で，次 いで DINP （＞26％），

DIDP （約 39・），および DBP （約 1％）の 順 で ある．こ の 比率は こ こ 数年ほと んど変 わ っ て い ない ．

　興味深い こ と に， 2 番 目と 3番 目に使用量が 多い DINP と DIDP が生物か ら検 出された とい う報

告は な い が， 4 番 目の DBP は植物，海藻，カ ビ，細菌な どか ら分離さ れ て い る 匚2，
8− 11］．石 油

製品 と し て は あ ま り作 られ て い な い ジ エ チ ル フ タ レ
ー

ト （DEP ） が ピ ロ リ菌 （Helicobacter　pytori）

の 走化性 因子 と して そ の 培養液か ら得 られ た ［12］．ま た ，DEP は南極の 海泥か ら分離さ れ た放線

菌 Streptomyces　sp ．の 培養液か らも見つ か っ て い る ［13］．さ らに，石油製 品 と して は製造 され て

いな い ジ（2一メチル ヘ プチル ）フ タ レ
ー

トが オ トギリソ ウ科 の 植物 Hypericum　hyssopifoliumか ら単離

され た ［14］．最近 Chen は紅藻ウシ ケ ノ リ （Bangia　atropurpurea ）の 無性世代の 培養液か ら DBP

と DEHP を検出した ［2］．また ，
14C

で ラ ベ ル した NaHCO3 を用い て 培養した 所，　 DBP で 約 171
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倍，DEHP で 5．7 倍 に放射活性が挙が っ た と報告して い る ．

　こ のよ うな報 告を検討 する と，ある 種の フ タル 酸 エ ス テル 類は生 物 に よ っ て 作 られて い る可能

性が考 え られ る．そ こで ，生物に よ るフ タル 酸エ ス テル類 の 生合成 の可能性を天 然物化学的手法

によ っ て解明す る こ と を考え た ．す なわ ち，　 （1 ）生物か らフタル酸 エ ス テ ル 類を抽出，分離 し

て それ らの
14C

濃度を測定 し，さ らに （2 ）
13C

前駆体 を用 い る生合成実験に よ り特定の 位置 の 炭

素が
13C

で エ ン リ ッ チ され るか どうかを確認す る．その 第 1段階と して （1）の 実験 を行 っ た。

　最近 ，
Teuten らは クジ ラの

一
種 Mesoplodon　 mirus の 脳 油か ら分離 したポ リ臭化 ジ フ ェ ニ ルエ ー

テ ル が入 工 化学物質 由来で はな く天然 物で あ る こ とを ， 分離 した化 合物 と工 業製品の
14C

濃 度 を

測定 して 証明 した ［i5，
16］．工 業的に 利用 されて い る フ タル 酸エ ス テ ル類 もこ れ らの 入工 化学物

質 と同様 に石 油か ら製造 され て い る の で
，

圭
℃ は検出限界以 下で ある ．よ っ て ，生物か ら分離 した

DEHP や DBP も同様の 方法 ［17，
18］によ りその 起源 を推定する こ とがで き る と考え られ る ．

　そ こで まず初め に ，Chen が題材 とした海 藻類 につ い て 実験を行 っ た ．日本で 食用 と して い る褐

藻 の ワ カメ （Undaria　pinuatl：fida） と マ コ ン ブ （laminariα　japonicα ）お よび沿岸域で 大繁殖す る ア

オサ （Ulvα　sp．） を使用 した ．

　 　 　 0

◎‡：xx
　 　 　 O

　 　 　 　 DBP
吋：翻
　 　 　 　 DEHP

図 1　ジブチ ル フ タ レ
ー

ト （DBP ） と ジ（2一エ チル ヘ キシル）フ タレ
ー ト （DEHP ）の 構造 ．

　　　　 Stnuctures　dibutyl　phthalate（DBP ）a皿 d　di−（2−ethylhexyl ）phthalate（DEHP ）．

2．実験 方法

　
iH

　NMR （400　MHz ）お よ び
i3C

　NMR （100　MHz ）は N 本電子 JEOLAL −400　NMR 測定機 を用い ，

重 ク ロ ロ ホル ム 溶液 で 測 定 した ．ガス ク ロ マ トグ ラ フ ィ
ー一質 量分析 （GC −MS ） は島津 GCMS −

QP5050A質量分析計，　 Class−5000 ソ フ トウ ェ ア，カ ラム に TC −70 （0．25　Um × 30　m ）を用 い て 測

定 した ［キ ャ リア
ーガス ：He （0．4　mL ／min ）， イ ン ター

フ ェ
ー

ス とイオ ン ソ
ー

ス 温度 ： 300 ℃ ］．カ

ラムの 温度を初め 100℃ に設定 して 5 分間溶出 し
， 次に 2 ℃ 1min で 300 ℃ まで 昇温 した後，300 ℃

で さ らに 20 分溶 出した ．この 条件で は，DBP と DEHP はそれぞれおよ そ 47 分 と 60 分 に溶出 さ

れた．高速液体ク ロ マ トグラ フ ィ
ー

（HPLC ） は 日立 L2130 ポ ン プ，　 L −2400　UV 検出器 （280 皿m

に設定），　D −2500 データプ ロ セ ッ サ
ー

にカ ラム と して セ ン シ ュ
ー

パ ッ ク Pegasil−ODS （10mm × 250
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  ）を使 用 した．髄 3血 1血 n で 酬 する と
，
DBP は 80％ メ タノ

ー
ルー水で およそ 20 分 ，

　 DEHP

は 100％ メタ ノ
ー

ル で お よそ 10 分 に溶出 した ．

　DBP と DEHP の 標準試料 （化学工 業製品） はそれぞれ昭和 工
一

テ ル株式会社お よび シ
ージー

エ

ス タ
ー

株式会社か ら提供され た も の を使用 した ．そ の 他 の 溶媒 と試 薬類は市販 の も っ とも高 品質

の もの を用 いた．

2．1．海 藻の 採集と抽 出

　ワカメ は横浜市金澤八 景の沿岸域で 2005年 4 月に採集した （地元の 漁師に依頼 ）．お よそ 135kg

の ワカ メ を細か く切 り ，
10．5L の ジク ロ ロ メ タン ーメタ ノ

ー
ル （2：1）で 4 回抽出 し た．抽出液 を エ

バ ボレ
ー

タ
ー

で 濃縮 し，772．6g の 水性残渣 を得 た．

　マ コ ン ブは青森県八戸の 沿岸域で 2006 年 1 月に採集 した （青森県 水産総合研究セン ター増養殖

研究所に依頼）．およそ 9．3kg の マ コ ン ブを細か く切 り，
12　L の 上記混 合溶媒で 4 回抽出 し，濃縮

して 780．2g の 水性残淹を得た．

　ア オサ は横浜市海浜公園で 2005 年 5 月 （少量）と 12 月 に採集 した．12 月 に採集 した お よそ 135

kg のア オサを上 と同 じように 12L の 混合溶媒で 抽出して ，1．23　kg の水性残渣を得た ．

2．2．DBP と DEHP の 分 離

　ワ カメか ら得 た 抽出水性残渣 を メ タノ ール に溶解 し，ハ イ フ ロ
ー

ス
ーパ ーセ ル （lkg ） と良 く

混合 した後 ，メタ ノ
ー

ル と水分 を蒸発 （エ バ ボレ
ー

タ
ー

と真 空ポン プを使用 ） さ せ た．完全 に乾

燥 させ た吸着剤 を直径 70   ，長さ 600   の ガラス カ ラム管 につ め ， ジク ロ ロ メ タン （4L ）で

溶 出して 32．5　g の 脂溶性 フ ラクシ ョ ン を得た ．こ れを濃縮後 ， 再び ジク ロ ロ メタ ンに溶解し，100g

の ハ イ フ ロ
ー

ス
ー

パ
ー

セ ル と混 合 し た後 ，溶媒 を蒸発 さ せ た．乾燥 させた吸着 剤 をヘ キサ ンで 調

整 した 700g の シ リカゲル カ ラム の 上 に重 層 し，初め 2L の ヘ キサ ン，次 い で各 2L ず つ の ヘ キサ

ンー酢 酸エ チル （9：1）お よび （4；1） の 混 合溶媒 で 順 次溶 出 した．溶 出液を薄層 ク ロ マ トグラ フ ィ

ー
（TLC ）で モ ニ タ

ー
（溶媒 に ヘ キサンー酢酸エ チル ＝ 4 ：1 を使用） し， 3 つ の フ ラクシ ョ ン （Fr．1

〜3） に分離 した．Fr．　 1 は DEHP とそ の 他の 化合物 を含 んで い た．　 Fr．2 と 3 に は DBP と DEHP お

よびそ の 他の 化合物が含まれ て い た ．FL　2 （120．2　mg ）を 80％ メ タノ ール ー水で HPLC 分取 して DBP

フ ラ クシ ョ ン を分離 し，次に溶媒を 100％ メタ ノ
ー

ル に変え て DEHP を回収 した。　 Fr．3 （12．1　mg ）

も同様に HPLC 分取 を行い ，　 DBP と DEHP の フ ラクシ ョ ンを得た． 2 つ の DBP フラクシ ョ ンを

混合し，再び HPLC （80％メタノ
ー

ル ー水） で分離し て 1．24　mg の DBP を得た．　 Fr．2 と 3 か ら得 た

DEHP フ ラク シ ョ ンを Fr．1 と混合し，100％メ タノ
ー

ル で HPLC 分取 して 2．　i4　mg の DEHP を分離
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した．

　ア オサ か ら得た 水性 残渣 をメタ ノールに溶解 し ， 1．22kg の シ リカゲル と良く混合 した後 ， メ タ

ノ
ー

ル と水分を鯱 させた．これ を直径 70　mm ，長さ 600   の ガラ ス カ ラ ム 管に つ め ， ジク ロ

ロ メタ ン （3L ）で溶 出 して 216．8　g の脂溶性 フ ラ ク シ ョ ン を得た ． これを濃縮後 ，再 びジク ロ ロ

メタ ンに 溶解 し，250g の シ リカゲル に吸着させ ，
ヘ キサ ンで調整し たシ リカゲルカラム （800　g）

の 上 に重層 した．こ の カラム を初め lL の ヘ キサ ン，次 いで 各 lL の ヘ キサ ンージク ロ ロ メタ ン ＝ 9：1，

7：3，1：L3 ：7，1：4 の 混合溶媒で 溶出した ．溶出液を TLC （ヘ キサ ンー酢酸エ チル ＝ 4：1）で モ ニ タ

ーし， 5 つ の フ ラ ク シ ョ ン（Fr．1〜5）に分離した．　 DBP と DEHP は Fr．3 と 4 に含 まれて い た．　 Fr．3

（127．1mg ） と FL　4 （240．7　mg ）を上 と同 じよ うに HPLC 分取 を行 い
，
1．78　mg の DBP と 3．87　mg

の DEHP を得た．

　マ コ ンブの 抽出物 も同様 に分離を行い ，DBP （1．93　mg ） と DEHP （2．47　mg ） を得た．

　海藻か ら分離 した DBP と DEHP は，　
IH

　NMR と GC −MS を測 定 し
， それぞれ の 標準試料の ス ペ

ク トルデ
ー

タ と比較する こ とによ り同定した．

2．3．1
℃ 濃度 の 測 定

　海藻か ら分離 した DBP と DEHP ， お よ び これ らの標準試料 （石油化学 製品）の
14C

濃度 は，名

古屋大 学年代測定総 合研究 セ ンター
にて 灘定 して 頂い た ．得 られ た デ

ー
タ （pMC ） を表 1 に示 し

た ．

3．結 果 と考 察

　化学工 業で 利用 されて い る DBP と DEHP は 石 油か ら作 られ る の で ， 加速器質量分析 （AMS ：

accelerator 　mass 　 spectrometry ）によ っ て も
14C

は検 出されな い．も し，フ タル 酸エ ス テ ルが生物 に

よ っ て 作 られて い る とす る と ， それ らの 化合物 に は現代炭素 と同等の
且4C

が 含 ま れて い る は ずで

あ る．

3．1．海 藻 か らの DBP と DEHP の 分離

　海藻か ら得 られ る DBP と DEHP の
14C

濃度の 測定を行 うための 予 備試験 として ，

一番入手 し易

い アオサ を用 い て 実験 を行 っ た．2005 年 5 月 に少量の アオサ を採集 し，抽 出用の 溶媒 の 種類およ

び脂溶性フ ラ クシ ョ ンを調整するた めの 溶 媒と分離方法 を検 討 した．

　ワカ メの 抽 出お よ び DBP と DEHP の 分離には ， 少量の アオサで 検討 した方法 を用い た．海藻を

ジ ク ロ ロ メ タ ンーメ タノ
ー

ル で 抽 出 し，濃縮 して 得た水性残渣 をメ タ ノ
ー

ル に溶解 して ハ イ ブ ロ
ー
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ス
ーパ ーセル に吸着 させ た．こ れ をカ ラム 管 に つ め ，ジ ク ロ ロ メタ ン で 脂溶性 物質 を溶 出 した ．

脂溶性 フ ラク シ ョ ン を シ リカ ゲル カ ラム で 分離する ため ，ハ イフ ロ
ー

ス
ーパ ー

セ ル に 吸着 させ て

カ ラ ム の 上 に重 層 し
，

ヘ キサ ンー酢酸エ チル の グラ ジ エ ン ト溶出 を行 っ た ．溶出液を TLC （ヘ キサ

ンー酢酸エ チル ＝ 4：D で モ ニ タ
ー

し， 3 つ の フ ラクシ ョ ン に分 けた ．そ れ ぞれ の フ ラク シ ョ ン を

HPLC で 分離 し，
　 DBP （1．24 　mg ） と DEHP （2．　14　mg ）を得た．

　 ワ カメ か らの 分離 にハ イ フ ロ ー
ス

ーパ ーセル を用 い た際 　こ の 吸 着剤の 粒子が 非常 に 小 さい た

め ， 溶媒を蒸発 させ る ときに塊 を形成 した り，激 し く飛散 し た りして 非常 に扱 い に くか っ た．こ

れは少量 の実験 で は起 こ らな か っ たが ， 大 量の 抽 出物 や脂 溶性 フ ラ クシ ョ ン を吸着させ る とき に

起 こ り ， 操作 を困難にす る と と も に試料の ロ ス を招 い た．そ こで ，
マ コ ンブ とア オサか らの分離

の時にはハ イ フ ロ
ー

ス
ー

パ
ー

セル の代わ りに シ リカゲル を使用 した．

　 ワカ メ，マ コ ンブ，アオサ か ら分離した DBP と DEHP の 純度は ．
1H

　NMR お よ び GC −MS で 分

析した ．ワ カ メか ら分離した DBP と DEHP の
IH

　NMR で は不純物に 由来する シ グナ ル は ほ とん ど

観測 されなか っ たの で ，比較 的純度が高 い こ とが分か っ た．一
方， マ コ ン ブ と ア オサ にお い て は

色素や脂溶性の 物質が DBP と DEHP の 分離 の 妨げとな っ た．特 に DEHP の 極性付近にはそ う雑物

が多 く ，
HPLC 分取 を繰 り返す必要があ っ た．マ コ ン ブとアオサ か ら分離 した DBP と DEHP の

IH

NMR で は ， 不純物 に由来す るシ グナルが観察 された．不純 物は不 飽和 脂肪酸 と思 われ る ．これ ら

の不飽和脂肪酸が ワカメ よ り も マ コ ン ブと ア オサ によ り多 く含 まれ て い た理 由は明らか で はな い

が ， 海 藻の 種 に よ る 違い か ， 採集 の 時期 に よる 違い で ある と考 え られ る ．マ コ ン ブ とア オサは 冬

に採集 したが ， 通常 ， 水温 の 低 い ときには不飽和脂肪酸量が多 い 傾向にある．

　選択 的イオ ン モ ニ ター （SIM ：selected 　ion　monitering ）法によ る DBP と DEHP の GC −MS 分析の

結果，マ コ ン ブか ら分離した DBP と DEHP の 試料は それ ぞれ 60％ お よび 709・の 含有率で ，ア オ

サか ら分離 した DBP と DEHP は それ ぞれ 75％ お よび 60％で あっ た ．これ らの 試料をさ らに分離

して も純度 が あ ま り向上 しな い上 に化 合物量が著 し く減少す る こ とが予想 さ れた．また ， 天然物

で あれ ば現代 炭素 と同等 の
且
℃ 濃度 を持ち，工 業製品由来で あれ ば

14C
は検出 され ない の で ，

こ れ

らの 試料の 純度で も
14C

の 測定結果を考察で き る と判断 した．特 に，純度の 高い ワカ メ由来 の DBP

と DEHP の 洲定 結果 との 比較 によ り判定で き る と考 えた 。 そ こ で ，マ コ ン ブ とアオサ か ら分離 し

た DBP と DEHP をこ の ままの 純度 で ，ワカメか ら得 た DBP と DEHP と
一

緒に測定 を依頼 した．

3．2．海藻か ら分 離 した DBP と DEHP の
14C

濃度

　各試料の
1
℃ 濃 度は 名古屋 大学年代測定総合研究セ ン タ

ー
にお い て 測定 し て 頂 い た．そ の 結果

を表 1 に示 した．
14C

濃度 は pMC （percent　modem 　carbOn ）で 表 して い る ［19］．
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表 1　 海藻か ら分離 した DBP と DEHP お よび化学工 業製品の
14C

測定結果

Natural　abundance 　
i4C

　content 　of 　dibutyl　phthalate（DBP ）and 　di−（2−ethylhexyl ）phthalate

　　　　　　　（DEHP ）of 　marine 　algal　and　industrial　origins

compound
　 　 　 asource

14C
　content

　（pMC ）
compound

　 　 　 asource

14C
　content

（pMC ）

DBP

DBPDBPDBP

ひ 卿 η碗海 α

ムノ4ρoηたα

α y α Sμ

industrial

2494 ± 0．6

281、2 ± 0．6

138．9 ± 0．4

　 0．21 ± 0．02

DEHPDEHPDEHPDEHPひ ρ伽 α∫翊 α

L ノμρo加 cα

σ’vα sp ．

industr藍al

49．8 ± 0，2

856 ± 0．2

87．2 ± 0．2

0．11± 0．02

畝 ρ’η澀 げ 4α ： ワカメ ；L ．　jap　on 　ica ：マ コ ンブ ；Ulva　sp ．：ア オサ ； indusnial：工業製品．

　工 業製品の DBP と DEHP の 標準試料 の
14C

濃度 は検出限界以下で あっ た． 3種類の 海藻か ら得

られ た DBP の
】4C

濃度が高 い 値を示 して い る が， 1つ の 可能性と し て 1950 年代か ら 1960 年代に

行 われた大気 圏核実験で 増加 した
14C

が影 響 して い る と考え られ る ［20］．現在の 大 気中の 濃度 は

核実験以前 の 15％増の レベ ル に
’一
ドが っ て い るが ［21，22］，増加 した

14C
が 海水ある い は海泥 に蓄

積 されて い る可能性が ある．ワカメ とマ コ ンブは海底の岩な どに固着して い た も の を採集 したが ，

アオサ は切 れ藻 とな っ て 浮遊 しなが ら生長 し て い た も の を採集 した．こ の 生活 様式 の 違 い も
t4C

濃度 の 差 として 現れ て い る とも考 え られ る ．い ずれ に し ろ，DBP は こ れ らの 海藻 に よ っ て 作 られ

て い る 可能性が高い と言え る．

　
一

方 ，
DEHP の 測定 におい て は不確実性 を残す 結果 とな っ た．最 も純度 が高 い ワ カ メ由来の DEHP

で 約 50％の
14C

濃度が検出さ れ たの で ，海藻 によ っ て 蓄積 されたか分離操作 中に混入 した DEHP

に天 然物の DEHP が含まれ て い る可能性が 推測さ れ る．しか しなが ら，同 じ海藻か ら得 られた DBP

の
14C

濃度を基準 に して考 えると，　 DEHP の
14C

濃度 は 20％程度にな るの で ，ワカ メ 由来の DEHP

に天 然物か 含 まれ る か ど うか の 判定 は難 し くな る．マ コ ンブ とア オサか ら分離 した DEHP の
14C

濃度 が ワ カメ 由来 の もの よ りも高 い 値 を示 して い る の は ， 不純 物の 寄与に よ る と考え られ る．よ

っ て ，DEHP が海藻 に よ っ て 作 られて い る か どうか は ， 今回 の 実験結果 だけで は 明 らか に で き な

か っ た．

3．3．今後の 研 究

　今 回 の実験か ら DBP は天 然物で ある可 能性が高い と考 え られ るが ，　 DEHP が海藻 によっ て 作 ら

れ て い る か どうか を検 証する には，分離 した DEHP の 純度 を極限 まで 高める必要 がある ．その た

め には ，GC によ る分取が 必要で あろ う．また，
13C

ラ ベ ル した前駆 体 を用 い た生合成 実験 も行 う
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必要が ある．

　 しか しなが ら，海藻か ら微量 の 脂溶性 物質 を分離す るの は操作 上の 困難 を ともな う．海 藻の 培

養 も非常 に難 しく ， 時間 も掛か り ， また ，

一
次生産生物 で あ る の で

13C
ラ ベ ル 体の取込 み実験も

行 い に くい ．

　そ こ で ，現在 は微生物 の 培養液か ら DBP と DEHP を分離す る実験 を行 っ て い る．フタル酸エ ス

テル類が 微生物培養液か ら検 出された とい う報 告が ある ［6−13］．微生物を利用 し た生合成実験は

海藻に 比 べ て は る か にや り易 く ， 有利で ある ．また ， 今 回 の 海藻の 結果を踏まえ ，
DBP と DEHP

は GC による精製を行うつ もりで ある ．

4．ま とめ

　ワカメ，マ コ ンブ ， アオサか ら分離 した DBP の
14C

濃度 の 測定 の結果，　 DBP は これ らの海藻に

よ っ て作 られて い る 可能性 が示 唆された．DEHP もこ れ らの 海藻 に よ っ て 作 られ て い る可 能性が

あるが，今回の 実験で は明確な結論が出せ なか っ た．

　オ トギ リソ ウの 一種 H ．hy∬ opifotium か ら分離 された ジ（2一メチル ヘ プチル ）フタ レ
ー トは ， 化学

工 業で は製造 されて い な い の で ， 間違 い な く天然物で あろ う ［14］．また ， 微生物の 培養i液か ら得

られ た DBP と DEP もお そ らく こ れ らの 微生物 に よ っ て作 られて い る と思われる ［8−13］．よ っ て ，

こ の よ うなフ タル 酸エ ス テ ル類 は
， 人が工 業 的に 生産 す る遥 か以 前か ら地 球上 に存在 して い た と

考え られ る ．ピ ロ リ菌 の 走化性 に DEP が 関係 して い る こ とが報告 されて い る ［12］が，フ タル 酸

エ ス テ ル 類の 生 産生 物に お ける 存在意義は まだ ほ とん ど分か っ て い な い． 1 つ の 可能性 として こ

れ らの 物質が細 胞膜に存在 し，その 流動性に影 響 を及 ぼ して い ると も考 え られ る ［2］．フ タル 酸

エ ステ ル類 の 天然物 として の 生理 的機能の 解 明は，興味 ある研究課題で ある．
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    Analysis of  natural  abundance  
i4C

 contents  of  dibutyl phthalate (DBP) and  di-(2-

  ethylhexyl)  phthalate (DEHP) isolated from three marine  algae, Uhclaria pinnatijida,

                         Laminariajqponica, and  Ulva sp.

             Michio NAMIKOSHIt'",  Teruaki NISHIKAWA2  and  Kazuyo  UKAIi

         1) Department of  Natural Product Chemistry, Tohoku Pharmaceutical University.

                          2) The Nagoya  University Museum.

 Abstract:

      Analysis of  the natural  abundance  
i`C

 content  of  dibuty1 phthalate (DBP) obtained  from two

 edible  brown algae,  Undaria pinnatijida and  Laminaria J'aponica, and  a green alga, Ulva sp.,

 revealed  that the DBP  was  naturally  produced. The  natural  abundance  
i`C

 content  of  di-(2-

 ethylhexyl)  phthalate (DEHP) from the same  aigae was  about  50-80%  of  the standard  sample  and

 the i`C
 content  of the petrochemical (industrial) products of DBP  and  DEHP  were  beiow the

 detection limit
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