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水 田 用 除 草 剤 の ム ラ サ キ イ ガ イ へ の

組織部位別濃縮及び排泄
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 The accumulation and excretion of the herbicides molinate, benthiocarb (thiobencarb), 
chlornitrophen (CNP) and chlomethoxynil in bivalve mussels (Mytilus edulis) were studied 

in the laboratory. An inverse correlation (r=-0.96) was observed between the bioconcen-
tration ratio and the water solubility of these chemicals and it was found that they are 
concentrated at higher levels in adipose tissues. 

 Concerning excretion from the mussel, molinate was excreted quickly; the biological 
half-lives of the other herbicides in the whole body were 0.7 day for benthiocarb, 4-8 days 
for CNP and 1.6 days for chlomethoxynil. The amounts of individual chemicals in various 
tissues did not differ markedly. It was suggested that over 90% of each chemical taken 
into mussels was excreted into the surrounding sea water without being metabolized. 
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緒 言

最 近, 魚 介 類 に ク ロ ル ニ トロ フ ェ ン(CNP)を 初 め

数 種 類 の 水 田 用 除 草 剤 が 検 出 さ れ1)～6), 特 に 水 田へ の 散

布 時 期 に 高 い 濃 度 で 検 出 され る こ とか らそ の 由来 は水 田

に 使 用 され た 薬 剤 の一 部 が 水 の移 動 に伴 い河 川 な どに流

入 し7)～10), 魚 介類 に直 接 あ る い は 間接 的 に取 り込 まれ 蓄

積 した た め で あ る とい われ て い る. そ こで, 魚 介類 中 で

の 挙動 を よ り詳 し く調 べ るた め, 二 枚 貝 の ム ラサ キ イ ガ

イ(Mdjsa edulis)を 用 い て, 室 内 実験 に よ りそ の濃 縮

及 び 排 泄 を 組 織 部 位 別 に 調 べ た. 実 験 で は 国 内 で 使 用 量

の 多 い モ リ ネ ー ト(S-ethyl N, N-hexamethylenethio-

carbamate), ベ ン チ オ カ ー ブ(チ オ ベ ン カ ー ブ, S-4-

chlorobenzyl N, N-diethylthiocarbamate), CNP(2, 

4, 6-trichlorophenyl 4, -nitro phenyl ether)及 び ク ロ

メ ト キ シ ニ ル (2, 4-dichlorophenyl 3'-methoxy-4'-

nitrophenyl ether)の4種 を 接 触 薬 剤 と した.

実 験 方 法

1. 試 薬

モ リネ ー ト(純 度99%以 上)は 八 洲 化 学(株)よ り, 

ク ロ メ トキ シ ニル(99%)は 石 原 産 業(株)よ り供 与 され

た もの を, ベ ンチ オ カー ブ(98%以 上)及 びCNP(99

%)は 和 光 純 薬(株)製 農 薬 標 準 品 を使 用 した. そ の他 の

試 薬 類 は農薬 残 留 分 析 用 を用 い た. 

2. 装 置

N-PFIDガ ス ク ロマ トグ ラ フ(Hewlett Packard社

5880A型, 検 出 器N-P FID)及 びECDガ ス ク ロマ トグ

ラ フ((株)島 津 製 作 所GC-3 BE, 検 出 器63Ni)の 使 用 カ

ラ ム及 び 測 定 条 件 は 既 報4)に 同 じ. 
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3. ムラサキイガイへの薬剤接触

1) ムラサキイガイの馴化

逗子海岸(神 奈川県)で 採取 したカイは, 室 内で人工

海水(ア クアマ リン(R), (株)八 洲薬品)中 で1日 馴化さ

せた後に実験に用いた. 

 2) カイに対する薬剤接触

 人工海水を入れた10Lの ガ ラス製 ビーカーに, 殻長

5～7cmの 大 きさのムラサキイガイ25個 体を入れ常時

エアレーションをした. これにエタノールに溶解 した-一

定濃度の除草剤4種 混合溶液を添加するとともに, 外部

より10ml/minの 流量で一定濃度の4種 混合液を溶か

した海水を定量ポンプにより送水した. 同時に, サイ ホ

ンの原理によりビーカー内が一定量になるように外部に

排水した. 定時的に水中濃度をモニターしながら, 1, 5, 

7, 9日後 にそれぞれ2～3個 体をとった. 採取日毎にエ

ラ(gil1), 生殖腺(gonad), 中腸 腺(digestive gland)部

位 とその残 りの部位に4区 分し, ロ紙上で余分な水分を

吸収させ重量を測定 した. 摘出各部は既報4)の 方法に, 

さ らにヘキサソーア セ トニトリル分配の操作を加えた改

良法6)で 精製 してガスクロマ トグラフ用試料とし, N-P

FIDガ ズ クロマ トグラフで4種 類同時に定量 した. さら

にCNP, クロメ トキシニルに つ い てはより高感度な

ECDガ ズクロマ トグ ラフでより低濃度まで測定 した. 

この実験は12月 から3月 にかけて行ったが, 室内に放置

していても水温は常時10～150の 範 囲内であった. なお

カイへの薬剤接触はそれぞれについて1オ ーダーほど低

い濃度でも行った. 

 4. カイからの薬剤排泄

 上記の方法で一定濃度の薬剤溶液中で9日 間接触させ

たカイを, 清浄海水を満たした10Lの ビーカーに移す

とともに, 外部より常時10ml/minで 清浄海水を送っ

た. 1, 5, 12, 20日 後に2～3個 体をとり, 3の2)と 同様

4部 位にわけ, それぞれについて残留量を測定 した. な

お ビーカー内の海水も毎 日新 しく交i換し, 外部ヘオーバ

ーフロー-したのとを合せて除草剤濃度を測定 した. 

 結果及び考察

 1. 除 草剤の蓄積

 エラ, 生殖腺, 中腸腺の3部 位とその残 りの部位への

各除草剤の蓄積量 より, それぞれについての3部 位及び

全組織(whole body)で の残留濃度を計算し, その結果

をFig. 1～3に 示 した. この期間中の水中濃度は多少ば

らついて-一定ではなかったが, 平均 してベンチオカーブ

30ppb, CNP 12ppb, クロメトキシニル17 ppbで あっ

た. モ リネー トは水中濃度約35ppbで 接触させたがム

Fig. 1. Accumulation and excretion of bentio-

carb in mussel 

: gill; :gonad; A: digestive gland;
: whole body

Fig. 2. Accumulation and excretion of CNP 

in mussel

: gill; : gonad; A: digestive gland;

0: whole body
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ラサキイガイ中の濃度は最高0.2ppmと それほど高く

ならず, 従 って全組織での測定 しか行わずグラフには示

さなかった. ムラサキ イガイ 中の濃度は, 実験開始1,

5, 7, 9日 後に測定 したが, これら薬剤はほぼ5～9日 で

平衡状態に達 していた. また, これ よりほぼ1オ ーダー

低い濃度ではそれに相応 して蓄積されていた(Table 1).

薬 剤の 全組織中へ の生物濃縮係数(生 物中濃度/水 中濃

度)を 求めると, モ リネー ト, ベ ンチ オカーブ, CNP, 

クロメ トキシニルは それぞ れ順に10, 100, 2, 600, 500

であった. 淡水魚のモツゴではCNP 1, 162,ベ ンチオカ

ーブ170と 報告されてお り11), 生物 種により濃縮率が異

なると考えられる. ここで得られた結果を, 水に対する

溶解度をX軸, 生物濃縮係数をY軸 にして両軸を常用対

数化してグラフに表わすと(Fig. 4), これ らの間には相

関係数r=-0.96の 負 の相関が認められ, 従来からいわ

れているように水に対する溶解度の低いものほど生物濃

縮係数が高い12)傾向を認めた. また各組織部位への蓄積

率は脂肪含量(こ こでは粗脂肪を示す)の 高 い生殖腺

(脂肪含量2.2～3.1%), 中腸腺(3.6～4.6%)に 高 く,

エ ラ(0,6～0.7%), 全 組織(1.5～1.7%)で は低い傾向

を示した. 

Table 1. Accumulation of Herbicides in Mussel after Exposuring for g Days

gi: gill; go: gonad; dg: digestive gland; wb: whole body

Fig. 3. Accumulation and excretion of chlo-

methoxynil in mussel 

: gill; : gonad; A: digestive gland;
: whole body

Fig. 4. Relationship between the water solu-

bility and the bioconcentration ratio in 

mussel
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2. 除草剤の排泄

9日 間薬剤に接触させ た カ イ を清浄海水に移 した後

に, 経時的に各組織及び全組織中の濃度を測定 し, そ の

結果をベンチオカーブ, CNP, クロメ トキシニルについ

て同じくFig. 1～3に 示 した. モ リネー トは図では示さ

なかったが, 速 や か に排泄 され1日 で検出限界(0. 01

ppm)以 下 となった. ベ ソチオカーブも速やかに排泄さ

れ, 生物学的半減期(体 内濃度が半減するのに要する日

数)で 表わすと全組織で約0.7日, また組織別に見ても

その半減期はほぼ同じ値であった. 同様にCNP, クロメ

トキシニルの生物学的半減期はそれぞれ4～8日 及び約

1.6日 で, 組 織別の半減期には有意な差は認められなか

った. 清浄海水へ移した後の1日, 1～5日, 5～12日 及

び12～20日 の間のそれぞれでムラサキイガイ中の減少

量を計算して, これを清浄海水中に検出された除草剤量

と比べると, 試験期間ごとの値に多少ばらつきは認めら

れるものの, 平均するとこの4種 類の薬剤はいずれも未

代謝のまま90%以 上 が海水中から検出され た. 宮内

ら13)は, CNPの キ ソギ ョに 対する蓄積及び排泄量を調

べて, CNPの 魚体中の減少は 水中への 排泄であって, 

キ ンギョではほとんど代謝され ない こ とを報告 して い

る. 一方, 鈴木 ら5)は 宮城県内で採取 したシジ ミ, フナ, 

ドジ ョウにCNPの 代謝物のCNPア セ トア ミド(2, 4, 

6-trichlorophenyl-4'-acetamide-phenyl ether), CNP

ホル ム ア ミ ド(2, 4, 6-trichlorophenyl-4'-formamide-

phenyl ether)をCNP量 の1/30～1/100検 出 したこと

を報告 しているが, これが体内での代謝産物かあるいは

外部か ら取 り込まれたものかは明らかにしていない. 今

回の実験では代謝物については行っていないが, ムラサ

キイガイ に取 り込 まれた4種 類の除草剤は, 90%以 上

が未代謝のまま体外へ排泄 されることが示唆 された. 

 要 約

 室 内実験条件下で二枚貝のムラサキイガイを使い, 水

田用除草剤モリネー ト, ベ ンチオカーブ, CNP, クロメ

トキシニルの蓄積及び排泄を組織部位別(エ ラ, 生殖腺, 

中腸腺及び全組織)に 調べた. 

 1)4種 の除草剤のカイへの生物濃縮係数はモリネー

ト10, ベ ンチオカーブ100, CNP 2, 600, クロメ トキシ

ニル500で, 水 に対する溶解度 と負の相関(r=-0.96)

を認め, 脂肪含量の高い組織(生 殖腺, 中腸腺)へ の蓄

積性が高かった. 

 2) カイに蓄積 された除草剤の排泄は, モ リネー トは

速やかに, そ の他は生物学的半減期で表わす とベンチオ

カーブ約0.7日, CNP 4～8日, クロメ トキシニル1.6

日であったが, 各組織毎の半減期には有意な差は認めら

れなかった. 

 3) ムラサ キ イ ガイ に蓄積された4種 の除草剤は, 

90%以 上が未代謝の まま海水中へ排泄 される ことが示

唆された. 
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