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研究成果の概要（和文）：水銀汚染を受けた水田土壌でのメチル水銀の生成とその生態系への影響を調べるた
め，10 mg/kgとなるように土壌にHg(II)イオンを添加した模擬水田を調製し稲の育成を進めた．2015年から3年
間同一の土壌を用いて稲の栽培を行い，その期間の土壌や稲を試料として採取した．結果として，水田土壌では
Hg(II)イオンの添加により容易にメチル水銀が生成し,その濃度は土壌組成や環境により変化することが確認さ
れた．また米の水銀濃度は,メチル水銀濃度の高い土壌で栽培されたものほど高いことが確認され（玄米で最大
1.3 mg/kg），実際に玄米に含まれる水銀の80％ほどがメチル水銀であった．

研究成果の概要（英文）：We prepared different samples of Hg(II) ion-contaminated soils and 
cultivated rice therein, to confirm the differences in MeHg production in soils and its effect on 
MeHg accumulation in rice grain. Pot experiments were performed in two different soil types, soil I 
and soil II, to each of which 10 mg/kg Hg(II) ion was added. Rice was planted on 2015, 2016, and 
2017 at same soil. 
 The maximum MeHg concentrations of soil I and II were obtained in 2015. However, MeHg 
concentrations of soils were decreased in 2016 and 2017 in comparison with 2015 . We believe that 
the reason is the change of added Hg(II) ion form to other inorganic Hg forms. MeHg concentrations 
in brown rice at each pots were decidedly affected by the MeHg concentration in soils. MeHg and T-Hg
 concentrations were measured in all three parts of the brown rice grain (embryo, bran, and 
endosperm) and found to be 3.18 and 3.86 mg/kg, 0.74 and 0.90 mg/kg, and 0.49 and 0.53 mg/kg, 
respectively. 

研究分野： 環境分析化学

キーワード： 水銀汚染　メチル水銀　米　稲　土壌
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
水銀の一形態であり，水俣病の原因物質と

して知られるメチル水銀は，環境中に放出さ
れた無機水銀から生成し，食物連鎖を通じて
濃縮していくとされる．一般的に人体のメチ
ル水銀曝露源は，海洋生態系で高度に生物濃
縮を受けたマグロなどの大型魚の摂取によ
るものとされてきた．しかし近年，中国の水
銀鉱山付近で栽培された米からメチル水銀
が検出され，周辺住民のメチル水銀曝露源が
魚ではなく米であったことが報告され，新た
なメチル水銀曝露経路として注目されてい
る[1]． 
一方，現在，人為的な水銀放出源として最

も憂慮されているのは，小規模違法金精錬活
動である．これら違法に行われる金精錬によ
る水銀消費は，世界における水銀消費の 20%
を占めるとされている[2]．特に稲作地帯であ
る東南アジア諸国では，農作業の合間の現金
収入として金精錬を行っており，高度に水銀
を含む廃水や鉱石残渣が農地に入ることで，
農地の水銀汚染が発生している状況にある
[3]． 
これらのことから，違法金精錬活動に伴う

水田の水銀汚染，そして米のメチル水銀汚染
が起こることは想像に難くない．さらに水田
は湿地の代替機能を担っており，鳥，水生生
物，昆虫など様々な生物の生活環境となって
いる．よって，米を経由したメチル水銀曝露
以外にも水田が様々な生態系へのメチル水
銀の進入経路の一つとなっている可能性が
高い．しかし，水田は人の手が入る環境であ
り，その挙動をフィールド調査のみから詳細
に明らかにすることは困難である． 

 
２．研究の目的 
本研究は，水田が無機水銀汚染を新たに受

けたとして，水銀イオンを非水銀汚染土壌に
添加し，土壌でのメチル水銀の生成挙動，そ
して水生生物や稲（コメ）のメチル水銀汚染
を調べる目的で進めた．特に水銀汚染レベル
（添加水銀濃度），土壌環境（化学成分，温
度）を変化させることで，メチル水銀がどの
ような環境で生成しやすいのか，そして生成
したメチル水銀がどのような挙動を示すの
か基礎データを得ることを目的とした． 

 
３．研究の方法 
（１） 模擬水田の調製と設置 

2015 年 6 月に市販育苗土（育苗土）および
鹿児島大学農学部附属農場の水田土壌（鹿大
土）を 20 Ｌバケツに採取し，水を加え湛水
状態として，水銀濃度が 10 mg/kg（乾燥重量）
となるように水銀イオン(Hg2+)を添加し，良
く攪拌した模擬水田を調製した．また，水銀
を添加しないものもブランクとして調製し，
設置環境の影響を確認するため温室 1，温室
2, 恒温室（25 度一定）の三箇所に設置した． 
 稲の育成期間中，井戸水により湛水状態を
保った．水銀添加土壌は，毎年の稲の栽培後，

乾燥させ，稲の根等を取り除き，再度設置す
ることで，研究期間（3 年間）同一のものを
利用した．稲の品種として台中 65 号を採用
した． 
（２）サンプリング方法 
土壌試料は，3 年間にわたり稲の育成期間

中，表層 3 cm 程度を毎月採取した．また，
水銀濃度の鉛直分布を確認するためコア試
料を年一回採取した． 
稲試料は，各バケツで穂ごとに採取した．

また育成途中での水銀取込みを確認するた
め，葉や未成熟の穂等も採取した． 
（３）試料処理 
土壌試料は採取後直ちに凍結し，そのまま

凍結乾燥した．乾燥後 2 mm の篩でゴミや小
石を取り除き，メノウ製のボールミルで粉砕
して試料とした．この粉末試料は測定まで冷
凍保存した． 
 稲試料は，採取後，凍結乾燥した．根や茎，
葉部分はブレンダーで粉末化して試料とし，
籾は，測定目的に合わせ籾，玄米，白米とし
て，1 粒ずつ，また粉末化して試料とした． 
（４）水銀測定法 
総水銀濃度の測定は，加熱気化－冷原子吸

光分光装置(MA-3000，日本インスツルメンツ
株式会社)により実施した．またメチル水銀の
測定は，土壌については酸溶出，稲試料につ
いてはアルカリ溶解後，溶媒抽出による前処
理を実施し，独自開発した HPLC-ルテニウム
錯体化学発光検出法により測定した. 測定値
の信頼性は他分析法との比較により確認し
た[4]． 
 
４．研究成果 
（１）水田土壌でのメチル水銀の生成とその
挙動 
土壌のメチル水銀濃度は，採取によってお

こる環境変化により，容易に変化することが
確認されたことから[5]，採取後，すぐに凍結
乾燥処理することとした． 

2015年6月に模擬水田として水銀イオンを
添加した湛水土壌を調製し，約一ヶ月経過し
た 7 月 15 日にコア試料を採取し，土壌中の
総水銀濃度およびメチル水銀濃度の鉛直分
布を調べた．結果を図 1(a) に示す．総水銀濃
度の分布は，良く攪拌したにも関わらず育苗
土・鹿大土とも表層で高く，下層にいくほど
急激に濃度が低下した． 一方，メチル水銀
濃度は土壌種に大きく依存し，鹿大土では表
層で最大 70.4 g/kg のメチル水銀が検出され
たのに対し，育苗土では 1 g/kg 以下の濃度
であった． 

2015 年度の表層土壌の総水銀濃度および
メチル水銀濃度の経時変化を表 1 に示す．土
壌深度により無機水銀濃度の勾配が出来て
しまったことから，採取土壌ごとに総水銀濃
度が異なり，メチル水銀濃度の変化を評価す
ることは出来なかったが，総水銀濃度に対す
るメチル水銀濃度の比の変化から，メチル水
銀濃度は稲の育成期間中大きく変動してい 



図１  模擬水田土壌の水銀濃度の鉛直分布
(a)2015 年（初年度）(b)2017 年（添加後 3 年
目） 
 
 
表 1 表層土壌の水銀濃度経時変化（2015 年） 

 
ると言える結果が得られた．特に設置当初メ
チル水銀が確認されなかった育苗土でも 10
月頃には約 0.4 ppm の高濃度のメチル水銀が
生成していた．一方，同様に水銀を添加した
育苗土でも恒温室に設置したバケツでは，メ
チル水銀濃度は 2016 年 2 月まで 1 g/kg 程度
であった．これらの結果は，土壌でのメチル

水銀生成は，水銀濃度や土壌種だけではなく，
その環境に大きく依存していることを示し
ているといえる． 

2017 年に採取したコア試料では，土壌中総
水銀濃度はほぼ一定となっていた（図 1(b)）．
表面積が大きい細かな粒子に水銀が付着し，
その沈降が遅いため 2015 年の総水銀濃度の
鉛直方向の大きな変化が起こったとすると，
2017 年も同様になるはずであるが，そのよう
な傾向を示さなかったことから，2015 年の鉛
直分布の濃度変化は，添加した水銀イオンの
土壌への吸着が遅いために起こったものと
考えている．そして 2017 年には添加した水
銀イオンが，他の無機水銀形態に変化してお
り，攪拌しても鉛直分布が均一な状態となっ
たと考えている．実際に 2015 年度の鹿大土
における総水銀に対するメチル水銀の割合
は，一年間を通し平均 0.2％であったのに対
し，2016 年，2017 年のメチル水銀の割合は，
平均 0.02％と 1/10 程度まで低下していた．つ
まり，2015 年に比べメチル水銀が生成しにく
い無機水銀形態となったものと考えられる．
無機水銀のメチル水銀化は，主に微生物活動
により起こるため，微生物が利用している無
機水銀形態がどのようなものか，無機水銀の
形態別測定を実施することで確認を進める
予定である． 
本研究により， 水銀濃度（汚染レベル），

土壌の化学組成のみならず，環境さらには無
機水銀の存在形態が，メチル水銀の生成に大
きく影響を及ぼしている可能性が明らかに
なった．実際の水銀汚染土壌は，様々な要因
で発生するため，存在する無機水銀形態も異
なり，そのメチル水銀への変化のしやすさを
評価していく上で，無機水銀の存在形態別分
析は重要な課題と言える．本研究では，稲を
育成でき，稲の水銀取込みを無視できるレベ
ルを考え 20 L バケツで模擬水田を調製した
が，膨大な水銀廃棄物の発生，そして処理の
問題が起こるため必要最低限で実施した．し
かし，土壌での無機水銀の形態変化も確認し
ながら，土壌でのメチル水銀生成を検討して
いく必要が確認されたことから，今後は土壌
でのメチル水銀生成挙動については，土壌で
のメチル水銀生成に絞り，少量の土壌で実験
をすすめることで詳細なデータを得ていく
予定である． 
 
（２）土壌メチル水銀濃度とコメの水銀濃度
の関係 
稲の水銀取込みを確認するため，同一バケ

ツで採取された複数の穂について，穂ごとに
玄米１粒ずつ総水銀濃度の測定を進めた．土
壌中のメチル水銀濃度が全体的に最も高か
った 2015 年に各バケツで栽培された玄米の
総水銀濃度を表 2 に示す．最大 0.4 mg/kg の
メチル水銀生成が確認されたバケツ F で，1.3 
mg/kg の水銀を含む玄米が確認され，水銀イ
オンを添加してもメチル水銀の生成がほと
んど確認できなかったバケツ J では 0.06 



mg/kg と，メチル水銀濃度が高いバケツほど
玄米の水銀濃度が高いことが確認された．こ
の結果は，明らかに土壌で生成したメチル水
銀が優先的に稲に取り込まれていることを
示唆している． 
また 1 つの穂内で玄米に含まれる水銀濃度

を見ると，その濃度はほぼ一定であったが，
同一バケツでも穂ごとでは，倍程度は水銀濃
度が変動しうることが確認された．この穂ご
との変動は，各穂の出穂日が異なるため，そ
のときの土壌メチル水銀濃度を反映してい
ると考えた．そこで 2016 年，2017 年は出穂
した日を記録し，出穂日ごとでの穂の水銀濃
度を調べた．しかし，同一出穂日でも穂ごと
に水銀濃度は異なった．1 バケツ中の全穂に
ついて 10 粒ずつ程度総水銀の測定を進めた
ところ，同程度の水銀濃度を持つ２～３グル
ープに分かれることが確認された．この結果
から，穂ごとの濃度差が生じている理由は， 
 
 
表 2  各バケツから採取された玄米の穂ごと
の総水銀濃度（2015 年） 

 
 
 

土壌のメチル水銀濃度分布と，稲の根の張り
方に依存しているものと考えている．2016，
2017 年に得られた籾試料では，土壌のメチル
水銀濃度の低下から予測されるように最大
0.3 mg/kg と 2015 年の籾（玄米）に比べ低い
ものとなった． 
米の水銀取込みに関して情報を得るため，

未成熟の穂等についても籾をそのまま試料
として測定を進めた．結果，横軸に籾の重量，
縦軸に籾に含まれる水銀量を取ると，直線関
係が得られた．このことは，成熟した籾でも
未成熟の穂でも籾中の水銀濃度が一定であ
り，籾（胚乳）の成長に合わせ水銀が取り込
まれていることを示す結果と言える． 
 
（３）米のメチル水銀取込み 
土壌のメチル水銀濃度と籾の水銀濃度の関
係から，土壌で生成したメチル水銀が優先的
に玄米に取り込まれていると考えられたこ
とから，玄米の各部位に含まれる水銀の形態
別分析を進めた．結果としてバケツ D から採
取された玄米で，胚芽で 3.66 mg/kg，食用と
なる胚乳（白米）で 0.53 mg/kg，糠（ただし
胚芽と完全分離できているかは不明）で 0.90 
mg/kg の総水銀濃度が確認された．そしてメ
チル水銀の割合はいずれも 80％以上であっ
た．この結果は，土壌で生成したメチル水銀
生成が優先的に稲に取り込まれ，米に蓄積し
ていることを証明するものと言える．また，
この実験を実施するため，コメのメチル水銀
測定に関する試料処理法についても検討を
進め，籾一粒中のメチル水銀測定も可能とし
た． 
本研究では，10 mg/kg という土壌汚染対策

法で規制となる 15 mg/kg 以下の土壌水銀濃
度であっても魚の水銀暫定基準値 0.4 mg/kg
（メチル水銀として 0.3 mg/kg，可食部，湿重
量）を超えうる水銀を含む米が栽培されるこ
とを確認した．米が主食であること，日本に
は米に関する水銀の規制がないことを考え
ると憂慮すべき結果といえる．また，稲の成
長とそれに伴う選択的なメチル水銀取込み
が起こっている可能性が高いことが確認さ
れた．現在，稲の水銀取込みに関してより詳
細な情報を得るため，各種水銀溶液を添加し
た培養液による水耕栽培により，稲に各形態
の水銀がどのように取り込まれるのか確認
を進めているところである． 
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