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研究成果の概要（和文）：都市周辺水域における重金属類の水生生物への毒性影響を想定して、下水処理水中溶存有機
物の水環境中での紫外線照射に伴う重金属の化学形態と毒性の変化に関する基礎実験を行い、元素ごとに錯形成能の増
減（毒性の増減と関連）が異なることを示した。また、重金属の餌生物（藻類）への吸収過程を経た底生甲殻類カイミ
ジンコへの毒性影響に関する用量反応関係を明らかにし、摂食による毒性も溶存重金属摂取と同程度に重要であること
が示された。

研究成果の概要（英文）：This study focused on toxicity of heavy metals to aquatic organisms in urban 
water environment. A fundamental experiment was conducted on variation of heavy metal speciation with 
dissolved organic matter in domestic wastewater treatment plant effluent by UV irradiation in water 
environment. The result indicated that the variation of complexation characteristics by UV irradiation 
differed from one element to another. Dose-response relationships of dietary heavy metal uptake to 
benthic ostracod mortality were obtained by utilizing heavy metal contaminated green algae as food 
source. It suggests that the dietary exposure of heavy metals to the ostracod is of the same importance 
as the uptake of dissolved heavy metals in water.

研究分野：都市環境工学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 重金属の管理については長い歴史がある
が、その視点はヒトの健康影響や外観であり、
水域生態系および水生生物の保全という観
点ではなかった。平成１５年に告示された全
亜鉛の環境基準は水生生物保全を目的とし
たという点で画期的なものであったが、その
基準値については、さまざまな点での現状の
知見の不十分さを反映しており、行政施策上
の現実的な妥協点に落ち着いたというべき
である。例えば、化学物質が環境中でどのよ
うな化学形態を取り、水生生物にどのような
影響を与えるのか、というような水質化学・
毒性学的側面、また、生態系を構成する諸生
物にそれぞれどのような影響が出て、その影
響が定量的にどのように伝播・相殺されるの
かというような生態学的な側面、さらに、そ
れぞれの地域社会が身近な水環境における
生態系としてどのようなものを求め、どのよ
うなものを将来世代に残していくべきなの
かというような社会的合意に関する検討な
どが、そのような不十分さの例として挙げら
れる。そもそも環境基本法に定めるとおり、
環境基準は最新の科学的知見に基づいて常
に見直されるべきものであるが、特にこの水
生生物保全に関する環境基準については、多
方面からより適切な目標や管理のあり方に
資する知見を生み出し、蓄積していく努力が
研究者に対して求められている。現在、全亜
鉛に続く基準項目の検討段階に入っている
が、銅・ニッケル・カドミウムについては直
近の検討項目から外れている。元素の毒性に
ついては知見がありながら、依然として環境
動態に関する知見が十分ではなく、適切な規
制ができる見通しが立っていないと考えら
れる。また、規制と対策は表裏一体であるが、
亜鉛に関する経済的な除去技術も確立して
いない。動態に関する知見は処理技術のシー
ズになる可能性を秘めており、単なる試験生
物の生死ではない化学的側面の解析が重要
である。 
 当研究組織では、特に水質研究に関わる者
として、環境中での水質形成という側面から
この問題に貢献したいと考えた。問題意識の
原点は、「全」亜鉛での管理でよいのか、と
いうことにある。これは過剰な規制につなが
る可能性が極めて高いだけでなく、問題の本
質をあいまいにしている。どのような場合に
本当に問題が起きるのか、どういう場所で本
当に問題なのか、という科学的理解を置き去
りにしたまま、この基準が当然のものとして
運用されていくことは避けなければならな
い。基準の根拠として重要な文献のひとつで
ある Hatakeyama (1989)の論文ではあきらか
にフリーの亜鉛イオンを投与しての実験で
あり、他の根拠論文である Nehring and Goettl 
(1974)では鉱山廃水で汚染された河川水を用
いた実験であり、本当に亜鉛だけなのか（当
時の分析技術での定量範囲で十分に把握で
きているのか）、その亜鉛の形態はどうであ

ったのか不明である。一方で、全亜鉛は安全
側という解釈も一般に通用している。しかし
ながら、亜鉛が環境中に出た後にどのような
形態変化をするか分からないという口実は、
毒性がどう変化するかわからないというこ
とを示している。不確かな状況を改善してい
くための努力が必要であり、同時に亜鉛だけ
ではなく他の金属についてはどのような対
策が取られるべきなのか、例えば、亜鉛より
もより強い毒性で知られる銅は、同時に錯体
を作りやすいことも知られているが、実際の
環境中で、どのような起源のどのようなリガ
ンドと錯体を作り、そのリガンドに対する他
の陽イオンとの競合はどの程度なのか、水中
から生物体内および底質への移行とその後
の fate はどのように考えるべきなのか
（aquatic exposureと dietary exposureの寄与の
理解）、など、環境中での水質形成に関して
知るべきことは山積している。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、重金属類（特に亜鉛、銅、
カドミウム、ニッケル）について、その水環
境中での化学形態と毒性に関する理解を深
め、水生生物保全に関する施策に資するよう
なものとすることにある。全亜鉛の環境基準
値の根拠となった毒性評価論文での亜鉛の
形態と、実際の水環境中での亜鉛の化学種は
異なるはずである。現実の場での種形成
（speciation）や重金属の fateの詳細を知るこ
とが必要であり、そこで鍵となるのは、錯体
を形成する溶存有機物の特性と、餌生物を介
した変換、底質中での挙動の理解である。特
に都市周辺の水域に着目し、溶存有機物との
錯形成や複数の生物を介した移行特性、底質
を含めた挙動について実験を行い、将来的に
は、水生生物保全のための基準・指標項目を
より合理的にするための知見となることを
目指す。 
 
３．研究の方法 
 
（１）底層水環境中での汚染物質の移行と生
物影響評価 
 
①底生生物への曝露量評価手法の検討 
 有 害 物 質 の 生 体 応 答 は 用 量 反 応
（dose-response）関係で示されるが、水生生
物の場合、水からの摂取量の評価が困難であ
るため、水中濃度と生体応答との関係で示す
ことが多い。底生生物では底質中濃度を用い
ることになるが、現実には底質の摂食／接触
と水の摂取とがあり複雑な dose の評価が望
ましい。本研究では摂食曝露量の評価手法を
検討した。具体的には底生端脚類のニホンド
ロソコエビ Grandidierella japonica を用いて
蛍光ビーズの 30 分間の体内摂取量を測定す
る手法を試みた。 
 
②重金属類の餌生物細胞内分布の評価 



 底生甲殻類への重金属汚染餌による毒性影
響を評価するにあたり、餌生物（緑藻類）中
での重金属の細胞内分布を明らかにした。藻
類用培地に重金属（亜鉛、銅）を添加して 10
日間培養し、細胞外のキレート剤交換画分、
細胞破砕液の遠心分離非沈降画分・沈降画分
の３つに分画した。なお、前２者が捕食者に
移行しやすい画分であるとする先行研究が
ある。 
 
③底生生物の重金属類致死影響に対する曝
露経路による比較 
 ②で記載した汚染藻類（種を追加）を底生
甲殻類カイミジンコ Heterocypris incongruens
に投与し、6 日間での致死率を評価した。汚
染レベル（藻類細胞中重金属濃度）を複数段
階 調 製 す る こ と で 、 餌 由 来 曝 露 の
dose-response関係を明らかにした。 
 合わせて、非汚染藻類を餌とし、水中に重
金属を添加した系（水系曝露）も試験し、曝
露経路による差異を考察した。比較に当たっ
ては、重金属汚染餌を調整した際の残存溶存
態重金属濃度と、水系曝露濃度とを対応させ
た。 
 
④下水処理水中溶存有機物の存在による底
生生物の重金属類致死影響の変化 
 ③と同様の実験を、銅汚染藻類調製時の藻
類培地、およびカイミジンコ毒性試験の試験
水に下水処理水を添加した系で行った。 
 
（２）錯形成能特性評価 
 
①溶存有機物による錯形成解析手法の検討 
 溶存有機物の重金属錯形成に関する特性
評価に、精密質量分析が可能な Orbitrap型フ
ーリエ変換質量分析計を利用することを試
みた。有機物の前処理手法の検討と、重金属
添加前後のマススペクトルの比較を行った。 
 
②下水処理水中溶存有機物の錯形成能と紫
外線照射による変化 
 地上に到達する紫外線波長域の紫外線発
光ダイオード（UV-LED）を用い、特定波長
での溶存有機物の光変換と、それに伴う重金
属錯形成能の変化について実験的に検証し
た。錯形成能評価にはキレート樹脂法を用い
た。また、紫外線照射前後の溶存有機物の励
起・蛍光スペクトルを測定し、有機物の光学
的特性について調べた。 
 
４．研究成果 
 
（１）底層水環境中での汚染物質の移行と生
物影響評価 
 
①底生生物への曝露量評価手法の検討 
 底生端脚類ニホンドロソコエビの摂食量
評価手法を検討した。短時間で計測可能な指
標を目指し底質曝露開始1時間後に4.1 µm蛍

光ビーズを 25 mg/Lになるよう添加し、30分
間ののち試験個体を回収して、体内のビーズ
数を計数した。個体によるばらつきが大きく
今後の更なる改善が必要であるが、ある程度
の毒性傾向を検出することができた。さらに
ニホンドロソコエビの異なる塩分濃度下で
の試験法の検討を行い、毒性物質非存在下で
5～35‰の範囲で致死率には統計的な有意差
がないこと、摂食量については高塩分濃度
（35‰）下で減少が認められることが分かっ
た。 
 
②重金属類の餌生物細胞内分布の評価 
 甲殻類への餌となる藻類の細胞内重金属
類分布について、緑藻 Scenedesmus acutusに
異なる濃度の亜鉛・銅を投与して検討を行っ
た。どちらの元素についても細胞内の超遠心
分離による沈降画分の寄与が大きかったが、
銅については細胞内の非沈降画分が亜鉛と
比較して大きく、捕食者への食餌由来毒性影
響に差異があることが推測される結果とな
った。 
 
③底生生物の重金属類致死影響に対する曝
露経路による比較 
 緑藻 Scenedesmus acutus に加え、緑藻
Chlorella vulgaris を銅・亜鉛・カドミウムで
汚 染 し て カ イ ミ ジ ン コ Heterocypris 
incongruensに投与した。これは固相由来の重
金属に対する底生生物の用量反応関係とい
う有用性の高い新規の基礎的データである。
なお二種の緑藻類を用いたが、全体的にデー
タそのもののばらつきが大きく、種による差
異は明確ではなかった。ニッケルを用いた同
様の実験も実施したが、用いた濃度範囲では
明確な毒性影響が認められなかった。 
 これらの重金属の餌由来曝露により、水系
曝露と同等の致死毒性影響が示された。 
 
④下水処理水中溶存有機物の存在による底
生生物の重金属類致死影響の変化 
 藻類の細胞内への重金属類の移行と捕食
底生生物への移行性画分の評価について、下
水処理水由来溶存有機物を添加した系での
実験を行った。2 箇所の都市下水処理水に 0
～1.3 mg/Lの範囲で５段階の濃度の銅を添加
し、緑藻類 Scenedesmus acutusを 10日間培養
した。増殖に伴う pH上昇を緩和するため Tris
バッファを添加した系も同様に実験を行っ
た。培養末期の溶存態銅濃度と固相（藻類細
胞）中銅濃度との関係は 2つの下水処理水試
料でほぼ同様であったが、バッファ添加によ
り固相への移行が大きく低下した。 
 増殖した銅汚染藻類細胞を回収し、底生甲
殻類 Heterocypris incongruensの餌とし投与し
て、6 日間飼育後の致死率を定量した。餌中
銅濃度と致死率との用量反応関係は、藻類培
養時のバッファ添加の有無による差異より
も、下水処理水試料ごとの差異の方が顕著で
あった。一方の下水処理水を用いた際の用量



反応関係は下水処理水未添加時の関係とほ
ぼ同様であったのに対し、もう一方は毒性影
響が大幅に低い結果となった。この差異と、
藻類細胞内の銅の分画結果との明確な関係
性は認められなかった。 
 
（２）錯形成能特性評価 
 
①溶存有機物による錯形成解析手法の検討 
 異なる固相抽出カラムを組み合わせて用
い、下水処理水中溶存有機物を分画する手法
を確立した。EDTA による亜鉛の錯形成につ
いては、m/z ピークのシフトを確認し、錯形
成の状態を確認できた。一方、市販フミン酸
に鉄と亜鉛を添加した系についても、錯形成
前後のマススペクトルを比較したところ、錯
形成によるピークシフトと推定される変化
が観察された。錯形成特性の評価への応用の
ためには、測定可能な分子量に制約があるこ
とを理解した上で、下水処理水のような複雑
な組成での多数の検出ピークの解釈手法の
検討など今後の研究の必要性がある。 
 
②下水処理水中溶存有機物の錯形成能と紫
外線照射による変化 
 下水処理水中溶存有機物の環境中での光
反応に伴う錯形成能特性変化を、UV-LED を
用いて確認した。10 kJ/m2の線量で 312 nmお
よび 340 nm の紫外線を下水処理水にそれぞ
れ照射し、照射前後の錯形成能を調べたとこ
ろ、312 nmではニッケル錯形成能低下、カド
ミウム錯形成能上昇、340 nmではニッケル錯
形成能低下、銅および亜鉛錯形成能上昇が統
計的に有意であった。 3次元励起蛍光分析か
らも波長による変化の差異が確認された。 
 別の時期に同一の処理場にて採取した処
理水に 340 nm の紫外線をより高線量（82.4 
kJ/m2）で照射した場合でも、錯形成能変化の
元素依存性の傾向は同様であった。 
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