
埼玉県公害センター研究報告〔25〕7～11（1998）

県内河川から採取された魚の有機塩素系農薬

およぴPCBの生体負荷

Body Burdens of Organochlorine Pesticides and Polychlorinated

Biphenylsin severalFreshwater fish species

from Saitama PrefecturalRivers

斎　藤　茂　雄

Sigeo Saito

Abstract

Body burdenlevels of organochlorine pesticides and polychlorinated

biphenyls（PCBs）were determinedinelevenfishesinhabiting the three rivers

Of Saitama Prefecture．The methα1d measurement was capillary GC－MS．Chlor－

danes（CHLs），PCBs and p，P’－DI）E（DDE）were stillpresentin allthe samples

analyzed，aCCOunting for almost allof the totalorganochlorines，While

HCHs（a－HCH，β－HCH，andγ－HCH），aldrin，endrin，heptachlor and heptachlor

epoxide were not detected，With the exception of dieldrin．Strikingly the

high fat content of the silver crucian carp（Carassius gibeliolarlgSd－

Orfi：1ipid content of17％）from Hachijo Bridge had maximum concetra－

tions of O．39jLg／g for CHIJS，0．32FLg／g for PCBs and O．22FLg／g for DI）E，Wet

Weight basis，Whereas the remainder ranged from O．011to O．15FLg／g for CHLs，

0．0041to O．15FLg／g for PCBs and O．0074to O．044fLg／g for DI）E，Wet Weig■ht

basis．It was also shown that biomagnification ratios of organochlorines

Varied among species andlocations，and that the compositions of CHIJS and

PCBsin dace（TT・ibolodon hako几enSis）were characteristic compared

to other fish species analyzed．

1　は　じ　め　に

有機塩素系農薬やPCBは70年代以降，多くの国で

生産や使用が禁止され今日に至っているが，これらは

難分解性であるため減少速度は遅く，環境中に遍在し

ているのが現状である。これまでに人間を含む生物中

の残留実態調査が相次いで報告されてきた。このうち，

－－一　丁－

魚類についてみると，筋肉部の調査例は豊富であるの

に対し1）2）3），生体負荷に関する報告はごくわずかし

かない4）5）。

今回，筆者は平成4年度から開始されたGC／MS

モニタリング調査と並行して，淡水魚中の上記化学物

質の生体負荷調査を実施し，興味ある知見が得られた

ので報告する。



2　方　　　法

2・1　供　試　魚

供試魚は1995年11月と1996年11月に，埼玉県内の4

地点（親鼻橋〔荒川〕，秋ヶ瀬堰〔荒川〕，笹目橋

〔新河岸川〕，八条橋〔中川〕）で採取した（Fig．1）。

魚種は，コイ「伽ri花比S Cαrか0ノ，ゲンゴロウブナ

「〔brαSS£us c乙↓U£erり，ギンブナ（〔逝「αSSよ侵S giわeZわ

ヱα托gSdor斤ノ，ウグイ　rTriわ0乙odoれ．九αたon．e托Sisノで

ある6）。供試魚の特徴をTablelに示す。なお以後，

個体名としてTablel左端のサンプルiDを使用す

る。 Fig．1，Map of Saitama Prefecture showing

SamPlinglocations or fish

Tablel．Biolog「calcharacteristics of the fishes analyzed

Sample Species SamPling Sex Weight　Length Fat（％）

ID location 1nbod

Fノ　　qp〃五言c∂仰ゐ（C訂p）

タフ　　qァ〃わ〟ざC∂仰ゐ（Ca叩）

召　　q仰〃わ〟∫C∂仰ゐ（Ca叩）

苗　　qク／血〟ざCβ仰ゐ（Ca叩）

胃　　qp／血〟∫Cβ仰ゐ（Ca叩）

F首　　C∂佗∫∫血∫gめe〟b烏聯ゐ／ガ

（Silマer？mC血c叩）
F7　　C∂′ヨ∫∫／〟∫gカeJb血〃gざ（わ／ガ

「SilvercruCiancan）1

用　　　C∂／っぶ∫亮ノ∫C〟レツ盲〟

（DeepcrlCian？arP）
揮　　　C∂′古∫ぶ／〟∫C〟∽e／プ

（Deel〕CruCiancaml

FJO　　乃蒐口血ゐ〃わ∂血〃e〃言伝（Dace）
FJノ　　7｝め♂ゐゐ〃カ∂片口〃e〃∫企

3

　

2

　

つ

ム

　

つ

J

　

4

f　　　4000　　　　56

f　　　3700　　　　48

f　　1630　　　　40

m　　1350　　　　36

f　　　　680　　　　30

m　　　640　　　　26

360　　　　22

2　　　　m　　　　820　　　　30

2　　　　m　　　620　　　　27

1　　　m　　　160　　　　21

1　　　f－　　　135　　　19

2・2　抽出とクリーンアップ

サンプルは，鱗を落とした後，骨とその周囲部およ

び頭部は細切して乾燥後，分液ロートを用いてヘキサ

ン・ジクロロメタン混合溶媒により，脂肪の抽出を行

った。その他の内蔵，筋肉部は溶媒（ヘキサン・アセ

トン）でホモジナイザ一拍出した（Fig．2）。KD試

験管中に抽出された脂肪は，精粋後試験管を暖めて脂

肪を流動化し，大型梨型フラスコ中で一つに合わせた。

これを50～60Dcの水浴上でロータリーエバボレークー

により3時間均質混合させる。これを供試脂肪とした。

なお，合算脂肪量100g以上の検体は脂肪を2回採取し

て分析に供した。クリーンアップ操作は透析法に依っ

た（Fig，3）7）。
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2・3　分析条件

HRGC／MS分析にはJEOL AXN505Wを用

いた。有機塩素系農薬では，キャピラリーカラムとし

てPTE－5（長さ30m，月莫厚0．25〟m，内径0．25召1Ⅶ）

を用い，キャリヤガス（He）のヘッド圧10psi，昇温

条件600c（2分）→150c／m－ケ1500c→40c／m→250

0c－→250c／m→3000c（10分）で測定を行い，内部

標準物質としてアセナフテンーdlO、フェナンスレン【dl。、

フルオランテンーdIO、およびクリセンーd12を使用して

定量を行った。

また，PCB分析では，DB－1（長さ15m，膜厚

0．25〟m，内径0．25mm）を用い，昇温条件70℃（1分）

→20Oc／m→150Dc→40c／m→250℃→25Oc／m→

300℃（3分）で測定し，中野らが示したCB％法8）

により定量を行った。なお，P CBの標準i容液はカネ

クロール300，400，500，600の等量混合物を使用した。

3　結果及び考察

供試魚1個体中の脂肪分は通常の筋肉組織中脂肪分

より高めで，10％以上が3件もあった（Tablel）。こ

れは，肝臓や脂肪組織等の高脂肪箇所が寄与している

ためと思われる。特にF6のギンブナの脂肪は17％と

Table2、Mean concentrations（LLg／g

イワシ並みの高さである。高脂魚の脂質の主成分はト

リグリセ1）ド（triglyceride）と言われているが9），

F6とF7は同地点，同種にもかかわらず，かなり脂

質含量に違いがある。なぜ特異的にF6にトリグリセ

リドが蓄積されたのか。餌からの摂取が関わっている

のか，それとも肝臓の生合成能も関わりがあるのか不

明である。いずれにせよ，トリグリセリドはリン脂質

に比較して極性が小さいので，有機塩素化合物が蓄積

しやすい環境を提供しているといえる。

Table　2に生体負荷量と体中平均濃度を示した。こ

の裏に記載されていないアルドリン，エンドリン，ヘ

ブタクロル，ヘブタクロルエポキシド，ヘキサクロロ

ンクロヘキサン（HCH）類は検出されなかった。な

お，DDT類で検出されたのはp，p’－DDEのみで

あった。

衰から，前出のF6の濃度が高く，採取地点の底質

の濃度が0．1ng／gのオーダーであった10）ことを考

えると，底質に対し2～3×103倍の濃縮係数となっ

た。ディルドリンは一部の魚に微量検出される程度で

あった。他方，化審法第一種特定化学物質に指定され

たクロルデン類（1986年），DDT類（1981年），

PC B（1974年）は現在でも，すべての魚を汚染して

いることがわかる。F2とF3は秋ヶ瀬堰，FlとF

4は笹目橋に棲息しているコイであるが，2倍以上の

体重差にもかかわらず汚染濃度ははぼ同レベルであり，

有機塩素化合物の摂取速度と体の成長速度が釣り合っ

ていることを物言吾っている。また，F2，F3のコイ

とF8，F9のゲンゴロウブナでも同一地点産である

が，蓄積性の違いが見られる（Table　2のF2とF8

を比較）。種の遠いが汚染物の蓄積性に差異をもたら

した可能性がある。

Table　2のうち，類イ以のものを一つに整理して，代

表的な蓄積パターン6種頬をFlg．4に示した。F2，

F4，F5はコイであるが，採取地点の遠いで，3通

りのパターンに分かれた。図全体を見れば，F2を除

fresh weight）and body burdens（jLg）

Of organocblorinesin Saitama PrefecturalRivers

dname FI F2　　　　F〕　　　F4　　　F5　　　　F6　　　F7　　　　F8　　　i9‾‾‾Ffo‾‾‾‾F再

Dieldrm OOO62　　0005　　　　　　　　0001

ND　　　ヱヱ声4　　8．ヱ凡2　　ND O．7

C正Ls O．15　　　0078　　0．075　　　0i2　　　0028

600，620　ユ80，ユタ0　120，130　160，160　　19

DDTs

PCBs

0＿044　　　0034　　　0036

170，180　1ヱ0，130　　55，61

0055　　　0Ⅰ5　　　　0Ⅰ5

210ヌ30　510，占00　250プ50

0．02　　　00094

26ネ7　　　6．4

0024　　　0．0Ⅰ9

3ヱ㍉ヱ　　13

ND ND m ND
ロコ9　　　005　　　0066　　　0、034

250，ヱ50　　18　　　　54　　　　21

022　　　0019　　　0022　　00095

140，140　　6．7　　　18　　　　5．9

0．32　　　0027　　　00占5　　　0、037

1タ8プ10　　9．7　　　　53　　　　ユ3

Nt）　　　ND

OOlユ　　　00‖

1．7　　　　1．5

00075　　00074

1ユ　　　　　1

00045　　00041

0．7ユ　　　　0．56

CHLs、Chiordanes；DDTs，1，1，1－trlChloro－2，2－blS（p－Chlorophenyl）ethaneS，PCBs，pOlychlormated

FlrStrOWperCOmPOund，m巳皿COnCenb・atlOnS；SeCOndrow，bodyburdensinb01ds

－・・〔トー

biphenyls，ND，nOtdeteInlned
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Fig．4・Typicalpattern of organochlorines

in tbe risb analyzed

いてクロルチン菓更による汚染が際だっているのがわか

る。

Flg．5はクロルデン類の組成分析結果である。トラ

ンスークロルテン，シスークロルデン，トランスーノ

ナクロルの三者で80％を占め，主要成分となっている。

このような残留パターンは取り込む食物のパターンと

体内代謝によって決定されるもので，少なくともこれ

が淡水魚のクロルデン蓄積パターンと言えるだろう。

環境中で，シス【クロルデン／トランス【クロルデン

比は，ほぼ1に近いと言われている11）。しかし，魚

体中ではこの比が1．3～2．0に増加していることがわか

る。これはトランス体の半減期がシス体よりも短いた

めである。

もとのクロルデン類が生物により代謝されて生成し

たものがオキンクロルデンで，環境中には存在しない。

しかも，もとのクロルデンよりも毒性が弓重く，またエ

ポキシドであるがゆえに不安定である可能性もある。

FlO，Fllのウグイでは，イ也の魚に比してこの存在比

が大で，種の特徴を現しているようである。

つぎに，PCBの組成パターンを見ると，4塩素化

合物の存在量が最大で，ついで5塩素と6塩素が占め

ている。なかでもF2，F3のコイは4塩素化合物が

60％近くを占め，圧倒的な量であった。下段にある商

用カネクロール製品と比較しても，いずれにも似ていな

い。これほ209種類の異性体の中でも生物に取り込

まれやすいものとそうでないものが存在していること

・一川
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Fig，6．Composition（％）of PCBsin rish

を示している。コイのなかで，F4のオスは他のメス

のコイよりも5塩素以上の高塩素成分比率が大きい特

徴が見られる。メスは産卵によって，高塩素化PCI∋

を優先的に排出しているものと推察される。また，ウ

グイは．高塩素成分比率が大きい特徴があるが，昆虫

類を主食とすることが関わっているのかもしれない12〉

DDT短の構成成分はDDEのみであった。このこ

とは，新たな発生源がなく，使用禁止から長時間が経

過して．最も安定な代謝産物であるDDEが残ったこ

とを示唆している。

有機塩素系農薬およびPCBは親油性のため，脂肪

分の多いものほど高く蓄積される傾向にある。魚種内

および魚種問におけるこれら化学物質の含量の変動は，

体格，性，食餌，移動パターンと関連している。した

がって，F6のキンブナは本調査で最高濃度を記録し

たが，このことが直ちにその棲息地点，八条橋の重度

の汚染を意味するものではない。



実際，Tboman‡1らは，ミシガン湖に棲息している

レイクトラウトの残留PCBの99％以上は，汚染され

た底生生物等の食物由来であり，水はメインルートで

はないと結論づけているユ3）。

最後に，今回の結果と環境庁が実施している生物モ

ニタリング結果との比較を試みた12）。比較可能な淡

水魚は琵琶湖のウグイしか存在しなかった。調査結果

の概略を述べると，筋肉部重量200～400gで，PCB

は0．01～0．04（〟g／g），ディルドリン0．002（〟g／g），

DDEは0．014～0．04（〃g／g），クロルデン類は0．01

～0．04（〟g／g）であった。この他，α－およびβ

一HCHも検出されている。これらの数値とF6を除

いた供試魚10体と比較すると，DDEとディルドリン

がほぼ同一値，クロルデン類とPCBでは，親鼻橋の

ウグイのみ琵琶湖のそれよりも低濃度であるが，他の

魚種ではより重度に汚染されていた。なお，琵琶湖の

ウグイのオキンクロルデンは本調査のわずか1／50で

あり，筋肉部以外に存在することが示唆された。

4　ま　と　め

県内河川4地点に棲息する魚の残留調査から以下の結

論を得た。

1．県内に棲息している魚類の有機塩素化合物生体負

荷濃度は，DD Eで0．01～0．04（〟g／g），ク

ロルデンで，0．03～0．15（〟g／g），P C Bで

0．02～0．15（〃g／g）のレベルであった。コイ

のような大型魚で高濃度側，ウグイでは低濃度側

であった。

2、採取地点および種の違いで生物濃縮パターンが異

なる。すなわち，秋ヶ瀬のコイでは，PC Bが最

大汚染物質であるが，笹冒橋と八条橋産のものは

クロルデンが最大であった。ウグイではクロルデ

ンが最大で，その構成成分はトランスーノナクロ

ールが優勢であり，またオキンクロルデンがクロ

ルテン中，約15％も占め他の魚との違いが目立っ

た。

3．供試魚の中に高脂魚ギンブナが存在した。他の魚

に比較して汚染レベルは約2．5～20倍高かった。

本調査を行うに当たり，HRGC／MSpSIM

測定をしていただきました環境工学グループの杉崎専

門研究員および透析用ポリエチレンチューブを快く提

供していただきました三菱油化株式会社（現三菱化学

株式会社）四日市事業所・材料開発グループの藤田氏

に厚く感謝いたします。
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