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研究成果の概要（和文）：ペルフルオロオクタンスルホン酸（PFOS）の、イソゴカイへの消化管を経由した移行動力学
を明らかにすることが本研究の目的である。個体別飼育曝露系、ゴカイおよび餌試料中PFOS分析方法、PFOS添加餌作成
方法を確立した後、移行実験を実施し、動力学解析を行った。消化管での取り込み効率はほぼ100%、消失半減期は91日
と推定された。他の水生生物、および同種での呼吸に伴う取り込みの場合と比べて、消失半減期が長く、この理由、メ
カニズムについて、今後、類縁の化合物を含めてさらに検討を進める必要がある。

研究成果の概要（英文）：We conducted a study to elucidate the transfer kinetics of 
perfluorooctanesulfonate (PFOS) to a marine sandworm species via the gut. We established an 
individual-expousre system, chemical analytical method of PFOS in sandworm and food pellet samples, and 
the method to spike PFOS to food pellets. We then conducted a trnsfer experiment and kinetically anlyzed 
the results. We estimated the gut absoprtion efficiency at about 100% and the depuration halflife at 91 
days. The depuration was statistically insignificant. The depuration halflife was longer than the results 
of earlier studies using other aquatic organisms and of a previous experiment of the respiratory uptake 
of this species. Thus, further investigations, also regarding other perfluoro/polyfluoro-alkyl acid 
compounds, on the underlying mechanisms of this difference is needed.

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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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 水環境からさまざまな水生生物への多
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]。食べ物としての水生生物（魚介類）
の摂取は環境中に存在する化学物質の人へ
の主な曝露経路の一つであり、特に日本など
魚介類を多く食する国および地域で重要と
なる。 
 
(2) 底質中の化学物質は、水圏食物網への化
学物質の一つの供給源と考えられる[2]が、
その入口である底生動物への化学物質の移
行動力学は知見が限られている[3, 4]。また、
海産物は食糧資源として重要だが、淡水生物
に比して海産生物への移行研究は少ない[1]。
多毛類は、堆積性の沿岸域や浅海域において
底生大型無脊椎動物の生産量のうち大きな
割合を占め[5]、魚、貝、甲殻類などの動物
の食物となる。しかし、ペルフルオロオクタ
ンスルホン酸（PFOS）を含むパー/ポリフル
オロアルキル化合物の多毛類における生物
蓄積動力学研究は報告されていない。 
 
(3) PFOS は、環境中に残留し世界中に遍在し
ており、2009 年にはストックホルム条約の残
留性有機汚染物質（POPs）として追加された。
しかし、PFOS を含むイオン性化合物は、環境
中動態の予測モデル化に必要な知見が不足
している。水生生物への移行動力学の知見も
限られており、とくに、種々の生物に適用可
能な予測モデル構築の観点から重要な、取り
込み効率まで明らかにした報告が殆どない。 
 
(4) 本研究では、イソゴカイ（Perinereis 
wilsoni [6]）を多毛類のモデル動物として
用いた。本種は東アジアに分布し、日本で広
く干潟に分布している[7]こと、釣り餌とし
て養殖業が確立しており単一種として入手
し や すいこ と 、イソ ゴ カイを 含 む 属
（Perinereis）の動物はほぼ世界中に分布し
ていること[6]、さらに化学物質の移行研究
に適用されていること[3, 4]から、モデル動
物として適切と考えた。 
 
２．研究の目的 
PFOS の、海産多毛類イソゴカイへの、消化管
を経由した移行動力学を明らかにする。すな
わち、消化管に摂取した食物からの PFOS の
取り込み効率（消化管を通過する PFOS のう
ち消化管から体内に取り込まれる割合）およ
び体内からの消失半減期を明らかにするこ
とが本研究の目的である。この目的を達成す
るために、以下の研究を行った。 
(1) 個体別飼育曝露系の確立 
(2) ゴカイおよび餌試料中 PFOS 分析方法の
確立 
(3) PFOS 添加餌作成方法の確立 
(4) 確認実験 

(5) 移行本実験 
(6) 本実験試料中 PFOS 濃度の分析 
(7) 結果の解析 
 
３．研究の方法 
(1) 個体別飼育曝露系の確立 
汚染底泥中でのPCBへのゴカイ曝露実験の

実績[2]を踏まえ、実験の間、行動に異常な
く、活発に摂餌を行い、容器外へ逃走しない
個別飼育系を構築する。あわせて、巣穴水の
採水、および巣穴水中の DO 計測方法も確立
する。また、添加餌投与の際の手順を確立す
る。 
 
(2) ゴカイおよび餌試料中 PFOS 分析方法の
確立 
既報[8, 9]に基づき検討する。同位体希釈

法により液体クロマトグラフ－タンデム質
量分析計を用いて行う。 
 
(3) PFOS 添加餌作成方法の確立 
PFOS メタノール溶液を餌と混合後にメタ

ノールを揮散させる方法[10]（混合揮散法）
と、個別の餌粒に PFOS メタノール溶液を添
加する方法（個別添加法）とについて、主に
添加濃度のばらつきの観点から検討する。 
 
(4) 確認実験 
概略の設計、条件設定により、移行実験お

よび試料分析を行い、添加餌の摂餌状況、巣
穴中の PFOS 濃度、取り込み効率および半減
期の概略値を確認する。また、これに従い、
本実験の設計、条件を検討する。 
 
(5) 移行本実験 
PFOS を添加した餌を与える曝露期間と、こ

れに続いて清浄な餌を与える浄化期間とか
らなる実験を実施し、定期的にゴカイ、巣穴
海水試料を採取するとともに、水温、DO濃度
等の水質を計測する。曝露実験区とは別に、
全期間 PFOS を餌に添加しない対照実験区を
設置する。確認実験に基づき、添加濃度を設
定し、本実験スケジュールを決定する。 
 
(6) 本実験試料中 PFOS 濃度の分析 
(2)で確立した方法により、ゴカイ、餌、

海水試料中の PFOS 濃度を測定する。 
 
(7) 結果の解析 
動力学解析を一次反応速度論に基づくマ

スバランスモデル[2, 9]により行う。この際、
曝露量は、実測に基づく餌一粒あたりの PFOS
量と摂餌数との積により求める。ゴカイから
の排出等により、巣穴海水中に低濃度の PFOS
の存在が想定される。この水中 PFOS の体表
面からの取り込みの寄与は、巣穴水中の PFOS
濃度、溶存酸素（DO）濃度、および先行実験
[11]により把握している取り込みパラメー
ターを用いて計算し、差し引いた上で解析を
行う。 



 
４．研究成果 
(1) 個体別飼育曝露系の確立 
底部に穴を開けたポリプロピレン製円筒

容器（容量 0.58 L）に、砂利（粒径 3–6 mm
程度）を入れ、巣穴としてテフロン製のチュ
ーブを設置したものを飼育容器とし、これを
ゴカイ一個体ごとに一つ用いることとした。
確認実験および本実験における飼育容器外
への脱出はほとんど見られなかった。 
巣穴水は、ポリエチレン製チューブを巣穴

内へ差し込むことにより採水した。巣穴中の
DO 濃度は、一つの飼育容器において、あらか
じめ巣穴内に設置した蛍光型 DO センサーに
より測定した。 
曝露給餌の際は、添加餌（対照区では PFOS

を添加しない）を、巣穴上端に接続したトレ
イ上に置き、一定時間ゴカイに自由に摂餌さ
せることとした。摂餌前後の餌の粒数を記録
し、その差を各ゴカイの摂餌数とした。曝露
以外の給餌は、無添加の餌粒を砂利面に撒く
ことで行った。 
 
(2) ゴカイおよび餌試料中 PFOS 分析方法の
確立 
ゴカイおよび餌試料は、同位体標識した内

標準を添加後、20%メタノール水溶液により
高速溶媒抽出装置で抽出した。その後固相抽
出カートリッジにより精製し、濃縮したもの
の一部を液体クロマトグラフ－タンデム質
量分析計に注入し、PFOS の同定、定量を行っ
た。定量は同位体希釈法によった[8, 9]。繰
り返し分析（n = 6）により求めた検出下限
は 0.009 ng/g-wet、添加回収による回収率は
99%（n = 4, 添加量 1.0 ng）であり、良好な
精度で分析が行えることを確認した。海水中
の PFOS は既報[12]に従い分析した。 
 
(3) PFOS 添加餌作成方法の確立 
餌料は海産仔稚魚用配合飼料（粒径 1 mm

弱程度）を用いた。PFOS のカリウム塩のメタ
ノール溶液を添加溶液とした。混合揮散法で
は、ナスフラスコ中の添加溶液に配合餌料を
投入後、ロータリーエバポレーターでメタノ
ールを揮散させた。密封しないように覆った
ナスフラスコ中でそのまま一晩静置した後
に、配合餌料を回収した。個別添加法では、
マイクロウェルプレートの各ウェルに、配合
餌料を一粒ずつ入れ、ウェルの底面にマイク
ロシリンジで添加溶液を注入することによ
り、餌粒に添加溶液をしみこませた。密封し
ないように覆いをして一晩静置した後に、配
合餌料を回収した。 
混合揮散法では一粒あたり PFOS 量の変動

係数が高く、改善を試みたが依然 60%を超え
る値であった。個別添加法では一粒あたり
PFOS量の変動係数は30%程度であり（図１）、
さらに変動係数の値が比較的安定していた
ことから、本研究では本法を採った。なお、
いずれの方法でも、添加量のうちある程度は、

器壁等に失われることが予想され、実際にそ
のような結果であった。対照区の餌は、PFOS
を含まないメタノールを同様に添加して作
成した。 
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図１ 異なる方法で添加したときの一粒ごと
の PFOS 含有量の変動係数（CV）。混合揮散法：
RE(1), n = 10, 設定値 18 ng; RE(2), n = 4, 
設定値 21 ng。個別添加法：MS(1), n = 7, 設
定値 14 ng; MS(2), n = 7, 設定値 5.0 ng。 
 
(4) 確認実験 
以下の設計で確認実験を実施した。曝露区

と対照区とを設定し、それぞれでゴカイを個
体別に飼育容器内に導入した上で、水位を一
日周期で規則的に変化させた。ゴカイは曝露
区 47 個体、対照区 20 個体を用いた。導入日
を 0日目とし、10 日間（0–9 日目）の実験期
間で行った。1日目に、曝露区では PFOS 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、それぞれ摂餌させた。曝露区で
曝露時に摂餌のなかった個体は飼育を中断
した。曝露区で曝露時に摂餌のあった個体は、
3 日目に、新たな飼育容器に移した。両実験
区ともに4日目より一日おきに何も添加しな
い餌の給餌を行った。 
試料は、導入前にゴカイと水試料、曝露区

で 3、6、9 日目にゴカイ、1、2、3、6、9 日
目に水試料（巣穴、飼育容器間隙水、水槽）
を、対照区で 9日目にゴカイと水試料を採取
した。これら試料および添加餌および無添加
餌中のPFOS濃度を(2)に述べた方法で分析し
定量した。採取したゴカイの個体ごとの質量
（湿）を記録した。 
ゴカイの摂餌率は曝露区 30%、対照区 40%

であった。曝露区添加餌中の PFOS 量は平均
18.1 ng/粒、CV 83%であった。曝露区のゴカ
イ中濃度のばらつきが非常に大きかったた
め、消化管からの取り込み効率と、体内から
の消失半減期について、概略の値を確認する
にとどまった。一方、実験の設計としては大
きな問題は無く実施可能であると判断でき
た。 
課題として、餌一粒あたり添加量のばらつ

きを下げること（確認実験では混合揮散法で
作成）、曝露給餌の際の手順の効率化と摂餌
数の記録をより確実に行うことなどが挙げ



られた。これらは本実験までに検討を行い改
善した。 
 
(5) 移行本実験 
これまで述べた検討を踏まえた上で、以下

の設計で本実験を実施した。曝露区と対照区
とを設定し、それぞれでゴカイを個体別に飼
育容器内に導入した上で、水位を一日周期で
規則的に変化させた。ゴカイは曝露区 48 個
体、対照区 18 個体を用いた。導入日を 0 日
目とし、18 日間（0–17 日目）の実験期間で
行った。1日目に、曝露区では PFOS 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、それぞれ摂餌させた。曝露区で曝露
時に摂餌のなかった個体は飼育を中断した。
曝露区で曝露時に摂餌のあった個体は、5 日
目に、新たな飼育容器に移した。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。 
試料は、導入前にゴカイと水試料、曝露区

で 3、5、9、13、17 日目にゴカイ、1、2、3、
5、9、13、17 日目に水試料（巣穴、飼育容器
間隙水、水槽）を、対照区で 17 日目にゴカ
イと水試料を採取した。採取したゴカイの個
体ごとの質量（湿）を記録した。 
 
(6) 本実験試料中 PFOS 濃度の分析 
ゴカイ試料（曝露区 17、対照区 8）、餌試

料（添加 5、無添加 2）、水試料（曝露区：巣
穴水、間隙水、水槽水いずれも 7。対照区：
巣穴水、間隙水、水槽水いずれも 2）中の PFOS
濃度を(2)に述べた方法で分析し定量した。 
ゴカイ試料では、個体あたり体内存在量と

して曝露区で 6.4–37 ng、対照区で 0.28–0.53 
ng であった。添加餌一粒あたりの量は 3.2 ng
（CV 32%）、メタノールのみ添加餌はおよそ
0.9 pg/粒、未処理餌は<0.04 pg/粒。水試料
は、曝露区の水槽水のいくつかの試料で、
0.043–0.22 ng/L が検出された。他はすべて
の試料で検出下限未満であった。この結果に
基づき次節の解析を行った。 
 
(7) 結果の解析 
曝露時の摂餌率は、両実験区共に 30%程度

だった。個体ごとの曝露は、摂餌数によりお
よそ 3.2～19 ng の範囲であった。水試料お
よび対照区試料の分析により、汚染の無いあ
るいは無視できる環境で実験が行われたこ
とが確認できた。曝露区の巣穴水中には PFOS
は不検出であり、水中 PFOS の呼吸に伴う取
り込みの影響は無視できる水準であった。ま
た、曝露用の添加餌以外の餌中のPFOS量は、
添加餌と比べて小さく、無視できる水準であ
った。 
曝露区において、摂餌数で規準化した体内

存在量（図２）について、一次動力学による
モデル解析を行った。体内からの消失半減期
は 91 日と計算されたが、摂餌数で規準化し
た体内存在量は、5 日目以降ほとんど減少し
ておらず、減少は統計学的に有意ではなかっ

た。この半減期は、PFOS についての他の水生
動物における先行研究や別に実施したイソ
ゴカイへの海水からの取り込み実験で得ら
れた半減期（15 日程度）[11]と比して長かっ
た。Martin ら[10]は、ニジマスにおいて、腸
肝循環が、PFOS を含む一連のパーフルオロア
ルキル酸化合物が体内に残留するメカニズ
ムとして示唆されると議論している。消化管
や体内循環の構造が魚類と多毛類とでは異
なるため単純な比較はできないが、何らかの
関連したメカニズムにより、イソゴカイへの
消化管経由の曝露の場合に消失半減期が長
くなっている可能性がある。ただし、半減期
が長い理由は現時点ではわからなかった。 
この半減期に基づき曝露時点での体内存

在量を推定することにより、消化管からの取
り込み効率を求めた。モデルによる計算値は
150%（95%信頼区間 120%～200%）であった。
100%より高い値となったのは実験上のばら
つきなどが原因と考えられ、取り込み効率は
ほぼ 100%と推定された。これは PFOS につい
てのニジマスにおける既往知見（120% [10]）
と同様であった。 
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図２ 曝露区における摂餌粒数あたりのゴカ
イ体内 PFOS 存在量（●）。比較のために対照
区個体あたり存在量を示した（）。 
 
(8) まとめ 
以上により、個体別飼育曝露系、ゴカイお

よび餌試料中 PFOS 分析方法、PFOS 添加餌作
成方法を確立した上で、海産多毛類イソゴカ
イにおける、PFOS の消化管を経由した移行動
力学を明らかにした。本研究では、他の水生
生物、および同種での呼吸に伴う取り込みの
場合と比べて、ゴカイ体内からの消失半減期
が長いことが示された。この理由、メカニズ
ムについて、今後、類縁の化合物を含めてさ
らに検討を進める必要がある。 
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