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研究成果の概要（和文）：一連のパーフルオロアルキル酸化合物（PFAAs）を対象に、海産ゴカイ類への移行動
力学を明らかにすることが本研究の目的である。実験系の改良、確立を行った後、海水曝露および餌曝露実験を
行い、試料の分析、動力学解析を行った。PFAAs 10化合物の体表面と消化管とでの取り込み効率（体内に取り込
まれ得る量のうちの取り込まれた割合）、また体内からの消失半減期を化合物ごとに明らかにした。また、これ
に基づき水中および食物中濃度よりゴカイ中PFAAs濃度を予測するモデルを構築した。

研究成果の概要（英文）：We conducted a study to elucidate the transfer kinetics of perfluoroalkyl 
acids (PFAAs) to a marine sandworm species. We established an individual-exposure system for both 
seawater and food exposure. We then conducted transfer experiments from sweater and food, analyzed 
the samples, and kinetically analyzed the results. We obtained estimates of the respiratory uptake 
efficiency, the gut uptake efficiency and the depuration half-life for 10 PFAA compounds. Then we 
constructed a model equation to predict PFAA concentrations in the sandworm from their 
concentrations in water and in food.

研究分野： 環境科学、環境化学

キーワード： 汚染質動態とモデリング　残留性　生物蓄積　底生動物　動力学　吸収
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研究成果の学術的意義や社会的意義
海産底生動物への化学物質の移行は、食糧資源としても重要な沿岸海域食物網への化学物質の入口として重要で
あるが、知見が限られている。また、パーフルオロアルキル酸化合物を含むイオン性化合物は環境中の動態に関
する知見が限られている。本研究の成果は、多様な化学物質の排出から曝露に至る動態予測を確立する際の基礎
となるものである。本研究成果を他化合物に対して一般化し、環境媒体中濃度と生息環境の状況から、底生動物
中さらに魚類や哺乳類を含む他生物中の化学物質濃度を動力学的に予測する研究へ展開できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
(1) 水環境から水生生物への多種の化学物質の移行を明らかにし、また精度良く予測すること
は、環境の保全および化学物質の悪影響のリスク管理のために重要である[1]。海産底生動物は、
食糧資源としても重要な沿岸海域食物網への化学物質の入口として重要である[2, 3]が、化学
物質の移行動力学の知見が限られている。 
 
(2) 全フッ素置換されたアルキル基と官能基からなるパーフルオロアルキル酸化合物（PFAAs）
またその前駆化合物は、幅広い用途に使用され、PFAAs は世界中の環境中に残留している。うち
二化合物がこれまでにストックホルム条約の残留性有機汚染物質に指定されている。しかし、
PFAAs を含むイオン性化合物は環境中動態の予測に必要な知見が不足している。とくに、種々の
生物に適用可能な予測モデル構築に重要な取り込み効率まで明らかにした報告が殆どない[2-5]。 
 
(3) 多毛類は、堆積性の沿岸域において、底生大型無脊椎動物の生産量のうち大きな割合を占
め、魚、貝、甲殻類などの食物となるとともに、環境中の化学物質が人間への曝露に至る重要な
経路である。われわれは底生動物のモデル動物の一つとして、イソゴカイに着目して研究を進め
てきた[2, 3]。イソゴカイは、日本に広く生息しまた類縁種がほぼ世界中の沿岸部に分布してい
るため、生物蓄積性、毒性評価のための国際的に標準化した試験法への展開も見据えた実験モデ
ル動物として適しているとともに、わが国で釣り餌として養殖業が確立しており入手しやすい。 
 
(4) われわれはイソゴカイにおいて、PFAAs の一である PFOS の移行動力学をはじめて明らかに
した[3, 6]。しかし、PFAAs の他の化合物の動力学は明らかになっていなかった。 
 
２．研究の目的 
一連の PFAAs を対象に、海産ゴカイ類への移行動力学を新たに明らかにする。すなわち、PFAAs

の体表面での呼吸に伴う取り込み効率（体内に取り込まれ得る量のうちの取り込まれた割合）と
消化管での取り込み効率、また体内からの消失半減期を明らかにする。また、これに基づき水中
および食物中濃度よりゴカイ中 PFAAs 濃度を予測するモデルを構築する。 
 
３．研究の方法 
(1)個体別飼育曝露系の改良 
すでに確立した個体別飼育曝露系[6]について、実験の効率化のための飼育容器の小型化およ

び曝露給餌の際の採餌率の向上の検討を行った。 
 
(2)ゴカイおよび餌試料中 PFAAs 分析方法の確立 
既報に基づき、特にゴカイ、配合餌料への適用を中心に検討した。 

 
(3)餌への PFAAs 添加方法の確立 
PFAAs の一である PFOS について応募者らが確立した個別添加法[7]を適用した。 

 
(4)確認実験 
小規模な確認実験と分析を行い、実験系のブランク水準、添加餌の摂餌状況、曝露水中の PFAAs
濃度、取り込み効率と消失半減期の概略値等を確認し、本実験の設定に反映させた。 
 
(5)移行本実験 
いずれの実験も、PFAAs はアルキル鎖長 3–9 のカルボン酸（PFBA, PFPeA, PFHxA, PFHpA, PFOA, 

PFNA, PFDA）と鎖長 4、6、8のスルホン酸（PFBS, PFHxS, PFOS）とを対象とし、混合物で曝露
した。ゴカイは養殖業者より購入したイソゴカイ（Perinereis wilsoni）を用いた。定期的にゴ
カイ、海水試料を採取し、分析までゴカイ試料は冷凍、水試料と餌試料は冷蔵保存した。また、
水温、溶存酸素（DO）濃度等の水質を計測した。曝露濃度は一段階とし、曝露区とは別に PFAAs
を曝露しない対照区を設置した。餌料は海産仔稚魚用配合飼料（粒径 1 mm 弱程度）を用いた。 
海水曝露実験では、ゴカイを個体別に飼育容器（100 mL）内に導入した上で、水位を一日周期

で規則的に変化させた。ゴカイは曝露区 55 個体、対照区 16 個体を用いた。導入日を 0 日目と
し、PFAAs を添加した海水中で飼育する曝露期間 7日間、これに続き清浄な環境中で飼育する浄
化期間 10 日間、計 17 日間（0–17 日目）の実験期間で行った。曝露期間には、曝露区で設定濃
度 40 ng/L（各化合物）となるよう PFAAs を添加混合した海水を実験水槽に導入することでゴカ
イを PFAAs に曝露させた。対照区では PFAAs の添加に必要な量と同量のメタノールを添加した
海水を用いて、他は曝露区と同様に実施した。7日目に、両実験区ともに新たな飼育容器にゴカ
イを移し、移行後は無添加の海水を用いて実施した。両実験区ともに曝露期間は給餌せず、8日
目より一日おきに給餌（配合餌料）を行った。 
餌曝露実験では、ゴカイを個体別に飼育容器（300 mL）内に導入した上で、水位を一日周期で

規則的に変化させた。容器内の砂利中に巣穴としてテフロン製のチューブを設置した。ゴカイは
曝露区 50個体、対照区 20個体を用いた。導入日を 0日目とし 23 日間（0–23 日目）の実験期間
で行った。1日目に、曝露区では PFAAs を添加し、対照区ではメタノールのみを添加した配合餌



料をそれぞれ摂餌させ、個体ごとに摂餌数を記録した。両実験区ともに 3日目より一日おきに何
も添加しない餌の給餌を行った。排泄物等からの再曝露の可能性を減らすため、5日目に全個体
をそれぞれ新たな飼育容器に移した。以降は巣穴の設置無しで飼育した。 
 

(6)本実験試料中 PFAAs 濃度の分析 
(2)で確立した方法により、ゴカイ、海水、餌試料中の PFAAs 濃度を測定した。 

 
(7)結果の動力学解析 
海水曝露実験における PFAAs の動力学は、ゴカイ中濃度の一次速度論に基づくマスバランス

式（式 1）により化合物ごとに解析した[2-5]。 
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ここで、Cbはゴカイ中 PFAA 濃度、Cwは水中 PFAA 濃度、tは時刻、krespは呼吸に伴う取り込み
速度定数、kdは消失速度定数、kgは成長速度定数、αr*は呼吸に伴う取り込み効率（溶存酸素に
対する相対値）、DO は溶存酸素濃度、rは体質量あたりの呼吸速度[11]である。なお、体内から
の消失半減期 t1/2 = (ln 2)/kdである。データを対数値の最小二乗法により式 1に当てはめて各
速度定数を推定した。水位が飼育容器底面の間（1日に 1時間）は、取り込み、消失は起こらな
いと仮定し、見かけの速度定数（′ 付き）を式 2で補正して速度定数を求めた上で、取り込み効
率を計算した(式 3)。Cwおよび DOは飼育容器内の間隙水中の実測値の平均値を用いた。 
餌曝露実験における PFAAs の動力学はゴカイ体内存在量の一次速度論に基づくマスバランス

式（式 4, 5）により化合物ごとに解析した[2-5]。 
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ここで、b は摂餌数で規準化したゴカイ中 PFAA 存在量、t1 は添加餌取り込み開始時刻（= 1 
d）、t2は添加餌取り込み終了時刻（= 2 d）、αgは消化管からの取り込み効率、mf は餌一粒中の
量（実測値の平均値）である。データを対数値の線形回帰により式 5に当てはめて kdを推定し、
次に式 4 によりαgを推定した。 
 

(8)移行予測モデルの構築 
得られた動力学パラメーターに基づき、水中および食物中濃度よりイソゴカイ中 PFAAs 濃度

を予測するモデルを構築した。 
 
４．研究成果 
(1)個体別飼育曝露系の改良 
海水曝露系、餌曝露系いずれも、底部および側面に穴を開けたポリプロピレン製円筒容器に、

砂利（粒径 3–6 mm 程度）を入れたものを飼育容器とし、ゴカイ一個体ごとに用いた。海水曝露
系では容量 100 mL の容器を用いた。餌曝露系では容量 300 mL の容器を用い、巣穴として砂利
内にテフロン製のチューブを設置した。以前の容器の容量 580 mL より小型化し、実験作業が効
率化された。ただし、容器の小型化に伴い飼育容器外への脱出の頻度が高くなった。また 100 mL
容器では脱出した個体が別容器に入ったと思われるケースも複数観察された。小型化の利点と
脱出の頻度を勘案すると、容器の大きさとしては容量 300 mL 程度が妥当と考えられる。餌曝露
実験における曝露給餌の際の採餌率を上げるため検討を行ったが、安定して高い採餌率を得る
ことはできなかった。本実験での採餌率は 3 割程度であり、引き続き改善の検討が必要である。 
 
(2)ゴカイおよび餌試料中 PFAAs 分析方法の確立 
ゴカイおよび餌については既報[8-10]をもとに検討、修正を行った。試料に同位体標識した内

標準を添加後、アルカリ分解、溶媒抽出し、溶媒転換後、固相抽出カートリッジにより精製する
こととした。海水は、既報[8]に従い、固相抽出カートリッジにより濃縮、精製し分析した。こ
の際、試料容器に採取した試料に、保存の前に、同位体標識した内標準を添加することとした。 
 
(3)餌への PFAAs 添加方法の確立 
餌一粒あたりの添加量を確認した。対象とする 10化合物について平均値で 1.2–1.6 ng、化合



物ごとに粒間の相対変動は 12%–23%程度であった（n = 5 あるいは 6）。 
 
(4)確認実験 
海水曝露実験については、本実験と同様の設営で、ゴカイは導入せずに、添加海水を実験水槽

に流し入れ、実験水槽水および飼育容器内の間隙水を採取し分析した。曝露区での水中濃度は概
ね設定濃度に近かった（平均 43 ng/L）。また対照区での濃度は概ね曝露区での濃度の 1/100 よ
り小さかった。以上より、曝露濃度の実測値に基づき解析することで実験は実施可能と判断した 
餌曝露実験については、本実験と同様の設営で 10 日間の実験を行った。ゴカイの摂餌率は曝

露区 22%、対照区 39%であった。曝露区添加餌中の PFAAs 量は化合物平均で 1.3 ng であった。化
合物ごとに、おおむね、摂餌量に見合う体内存在量が確認され、その経時変化を確認することが
できたため、実験の実施は可能であると判断した。ただし、濃度減少の傾向が明確でない化合物
があったため、本実験はより長期間で行うこととした。 
 
(5)移行本実験 
海水曝露実験では、飼育容器内の温度は 17.6±0.2 ℃（平均±標準偏差）、DO 濃度は 61%±20%

であった。飼育容器から脱出した個体は、可能なものは飼育容器に再導入して実験を継続した。 
餌曝露実験では、飼育容器内の温度は 17.7±0.2 ℃、DO 濃度は 100%±4.2%であった。巣穴中

の DO 濃度は 85%±8.9%であった。曝露時の摂餌率は曝露区 24%、対照区 32%。摂餌数（摂餌のあ
ったもの）は 2–8 粒であった。 
 

(6)本実験試料中 PFAAs 濃度の分析 
海水曝露実験では、ゴカイ試料（曝露区 41、対照区 4）、水試料（曝露区：間隙水 11、水槽水

9。対照区：間隙水 4、水槽水 4）中の PFAAs 濃度を分析した。ゴカイ試料では、体内濃度として
化合物ごとに曝露区で検出下限未満から90 ng/g-wet、対照区でおおむね検出下限未満であった。
対照区で PFHxA が 0.2 ng/g-wet に相当する水準で検出されたが曝露区個体中濃度より十分に低
かった。水試料は、曝露区の間隙水で化合物の平均として 44–62 ng/L の範囲であった。対照区
試料中濃度は検出下限未満か操作ブランクと同等であり、無視できる水準であった。 
餌曝露実験では、ゴカイ試料（曝露区 16、対照区 8）、餌試料（添加 6、MeOH 添加 3、無処理

3）、水試料（曝露区：巣穴水 3、間隙水 6、水槽水 6。対照区：巣穴水 2、間隙水 3、水槽水 3）
中の PFAAs 濃度を分析した。ゴカイ試料では、体内存在量として、化合物ごとに曝露区で検出下
限未満から 12 ng、対照区で検出下限未満から 0.31 ng であった。添加餌一粒あたりの PFAAs 量
は化合物ごとに平均 1.2–1.3 ng（CV 12%–20%）、メタノールのみ添加餌および無処理餌はブラン
クと同等の水準で、添加餌と比べて小さく無視できると判断した。水試料は、大部分の試料でブ
ランクと同等の水準であった。 
以上、両実験とも汚染の無視できる環境で行われたと判断し、解析を行った。 

 
(7)結果の動力学解析 
呼吸に伴う取り込み効率（図 1）は溶存酸素に対する相対値として 2.0%–54%の範囲であり、ス

ルホン酸よりもカルボン酸で高かった。また、スルホン酸ではアルキル鎖長が長いと取り込み効
率が高い傾向があったが、カルボン酸ではアルキル鎖長に対する明確な傾向は認められなかっ
た。魚類における既往研究では、カルボン酸においても鎖長が長いと取り込み効率が高い傾向が
あり、同じ鎖長ではスルホン酸の方がカルボン酸よりも高い傾向があった[11]。ゴカイにおいて
は、官能基や鎖長に対する傾向が魚とは異なった。 
消化管からの取り込み効率（図 1）は 48%–130%の範囲で幾何平均値は 79%であり、アルキル鎖

長および官能基に対する明確な傾向は認められなかった。 
体内からの消失半減期（図 2）は、値の不確実性を考慮すると、曝露経路による半減期の違い

は明確では無かった。両者の幾何平均値において、比較的速やかに減少する PFBA、PFPeA（t1/2 
<7 d）、穏やかに減少する PFDA、PFBS、PFOS（t1/2 <60 d 程度）、減少傾向が明確でない他 5化合
物に分かれた。減少傾向の見られた化合物については、半減期はおおむねこれまでに魚[11]やオ
ヨギミミズ[12]において報告されている範囲であったが、5化合物で減少傾向が明確でないこと
は、イソゴカイにおける特徴的な結果であった。 

 
(8)移行予測モデルの構築 
動力学解析の結果に基づき、水中および食物中濃度よりイソゴカイ中 PFAAs 濃度を予測する

モデルを式 6の通り構築した。なお、記号上にバー（－）を付したパラメーターについては、生
息場所の干出時間等に応じて適切な平均的な値を与えることとする。 
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ここで、Wはゴカイの質量、Iは摂餌速度である。 
 

(9)まとめ 
以上により、一連の PFAAs を対象に、海産ゴカイ類への移行動力学を新たに明らかにした。ま



た、これに基づき水中および食物中濃度よりゴカイ中 PFAAs 濃度を予測するモデルを構築した。 
本研究の主要な成果は以下の通りである。 
1. PFAAs のゴカイにおける移行動力学を調べるための実験系を確立した。 
2. PFAAs の 10 化合物について海産ゴカイ類への移行動力学、すなわち、体表面での呼吸に伴

う取り込み効率と消化管での取り込み効率、また体内からの消失半減期を明らかにした。 
3. 呼吸に伴う取り込み効率は、溶存酸素に対する相対値として 2.0%–54%の範囲であり、カル

ボン酸の方がスルホン酸より高かった。スルホン酸では鎖長に伴い高い値となる傾向があった
が、カルボン酸では鎖長に対する明確な傾向は認められなかった。 
4. 消化管からの取り込み効率は 48%–130%の範囲で幾何平均値は 79%であり、アルキル鎖長お

よび官能基に対する明確な傾向は認められなかった。 
5. 半減期については、比較的速やかに減少する PFBA、PFPeA（t1/2 <7 d）、穏やかに減少する

PFDA、PFBS、PFOS（t1/2 <60 d 程度）、減少傾向が明確でない他 5化合物に分かれた。 
6. 取り込み効率および半減期の値、またその官能基および鎖長に対する傾向は、魚類につい

てこれまで報告されている結果とは異なる点が多かった。 
7. 今後の課題として、ゴカイにおける動力学のさらなる実験的解明（温度、成熟度の影響等）、

他の生物種における動力学、化合物間および種間での動力学の違いのメカニズム、底生食物連鎖
さらに水域全体における PFAAs の挙動・マスバランスなどが挙げられる。 
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図１ ゴカイにおける PFAAs の取り込み効率。呼吸に伴う取り込み効率は溶存酸素に対する相対
値。 
 

 
図２ ゴカイにおける PFAAs の消失半減期。海水暴露、餌暴露それぞれについて示した。半減期
が 100 日を超えるあるいは実験期間中に減少が認められない場合は上向きの矢印で示した。 
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