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I．成果の概要  

 

課題名  5-1902 底生生物に対する曝露経路と生物利用性を考慮した包括的な底質リスク評価

手法の構築 

課題代表者名 中島 典之 （東京大学 教授） 

 

重点課題  主：【重点課題⑭】化学物質等の包括的なリスク評価・管理の推進に係る研究 

 

      副：【重点課題⑮】大気・水・土壌等の環境管理・改善のための対策技術の高度化及び

評価・解明に関する研究 

 

行政要請研究テーマ（行政ニーズ）  非該当 

 

 

 

研究実施期間 令和元年度～令和３年度 

         

研究経費  

107,628千円（合計額） 

（各年度の内訳：令和元年度：35,915千円、令和2年度35,798千円、令和3年度：35,915千円）                   

 

 

研究体制 

（サブテーマ１）底生生物を用いた底質-水曝露による有害化学物質の毒性評価（東京大学） 

（サブテーマ２）底質中有害化学物質の分配挙動と生物利用性の評価（国立研究開発法人 国立環境

研究所） 

（サブテーマ３）平衡分配法の最適化と包括的な底質リスク評価手法の構築（国立研究開発法人 国

立環境研究所） 

 

研究協力機関 

研究協力機関はない 

 

本研究のキーワード 包括的底質リスク評価、底生生物、底質毒性、平衡分配法、生物利用性、パッ

シブサンプリング 

 

 

１．はじめに（研究背景等） 

 
化学物質審査規制法（以下、化審法）の詳細リスク評価や化学物質の環境リスク初期評価におい

て、底質への移行が懸念される物質（log KOW > 3など）は底質リスク評価が必要とされているが、底

質中化学物質の分配挙動や底生生物に対する曝露経路は複雑であり、専門家ワーキングにおいて多く

の技術的課題が指摘されている。有害性評価の問題点として、①国内の公定試験法はセスジユスリカ

を用いた底質毒性試験のみで底質毒性試験データが限られているため、②ほとんどの物質の底質中無

影響濃度PNECsedは、化学物質は底質-水分配係数Kdに従い平衡に分配しているとし、遊泳水生生物に

対する水中の無影響濃度PNECwaterから平衡分配式に基づき推定している（平衡分配法という）点が挙
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げられる。しかし③平衡分配法は、底生生物と遊泳水生生物の感受性は同じと仮定している、難水溶

性物質で遊泳水生生物に毒性がみられない場合には適用できない、水経由を主たる曝露経路としてい

る、有機物含有量などのパラメーター設定に検討の余地がある等の問題点がある。また、④底質毒性

試験データがあったとしても、現行のユスリカ底質毒性試験では、人工底泥に化学物質をスパイクし

て試験するため、環境底泥とは底質性状（粒径分布、有機物含有量など）が大きく異なる。よって、

底質固相全濃度Ctotalが同じであっても化学物質の吸着・分配挙動は異なり、底生生物への曝露量、体

内に吸収される生物利用性（bioavailability）、ひいては毒性も異なると考えられ、Ctotalで毒性値と環

境濃度を直接比較するのは有効ではないと多くの既存研究で指摘されている。 

 

２．研究開発目的 

  

本研究課題では、国内で底質リスク評価が必要とされている物質について底生生物を用いた底質毒

性試験を実施し、試験中の化学物質の分配挙動や生物利用性をパッシブサンプラーなどによって評価

する。これによって、複数の曝露経由や生物利用性を考慮した、人工底泥を用いた室内試験結果を底

質性状の異なる環境底泥に外挿することができる影響濃度の算出方法を確立し、化審法や初期リスク

評価に活用できる包括的な底質リスク評価手法を構築することを目的とする。 

 

３．研究目標 

 

全体目標 底質毒性試験の方法を検討し、曝露経路や生物利用性、化学物質の吸着特性や

分配挙動を考慮に入れた包括的な底質リスク評価手法を提案する 
 

サブテーマ１ 底生生物を用いた底質-水曝露による有害化学物質の毒性評価 

サブテーマリーダー

/所属機関 
中島典之/東京大学 

目標 平衡分配法を用いた暫定的な底質リスク評価により選定されたリスクの高い10

物質程度を対象に、人工底泥を用いて淡水産および海産のヨコエビの底質毒性

試験を実施し毒性値を求める。平衡分配法による推定毒性値より毒性の高かっ

た物質3物質程度については、曝露経路別の試験を行い、各曝露経路の毒性への

寄与を推定する。さらに、底質性状の異なる2種類以上の環境底泥を用いて底質

毒性試験を実施し、人工底泥を用いた結果と比較する。 

サブテーマ２ 底質中有害化学物質の分配挙動と生物利用性の評価 

サブテーマリーダー

/所属機関 
遠藤智司/国立研究開発法人 国立環境研究所 

目標 パッシブサンプリングを用いた底質毒性試験系における有機化学物質のフリー

溶存濃度測定法を確立する。また2種類以上の物質について、底質毒性試験系に

おけるすべての相（上層水、間隙水、溶存有機物、底質粒子、生物）の物質濃

度を測定し、物質の分布を包括的に把握する。さらに人工底泥・環境底泥合わ

せて8種類以上について吸着試験を行い、分配挙動が異なる要因を抽出する。 

サブテーマ３ 平衡分配法の最適化と包括的な底質リスク評価手法の構築 

サブテーマリーダー

/所属機関 
渡部春奈/国立研究開発法人 国立環境研究所 

目標 化審法の優先評価化学物質や環境リスク初期評価対象物質などから底質への移
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行性が懸念される物質（log Kow >3など）を対象に、平衡分配法による予測毒

性値PNECを用いてリスク評価（PEC/PNEC）を実施し、吸着特性や分配挙動が

異なると考えられる①疎水性有機化合物、②アミン類、③金属から数種類ず

つ、試験候補物質を選定する。そして、サブテーマ１の毒性試験結果およびサ

ブテーマ２の分配挙動解析結果を踏まえ、平衡分配式で用いるパラメーターな

どの最適化や性状の異なる底泥間で互換性のある濃度単位の指標の考案など、

包括的な底質リスク評価手法を提案する。 
 

４．研究開発内容 

  

本研究課題では、底生生物に対する曝露経路と生物利用性を考慮した包括的な底質リスク評価手法の

構築を目的とし、（１）曝露経路を制御可能な底質-水曝露試験系を構築し、毒性値を取得、（２）パッ

シブサンプリングによるフリー溶存濃度の測定方法を確立し、系内の様々な相における毒性物質の分布・

分配データを取得、（３）平衡分配法に基づくリスク評価の位置づけを整理し、（１）（２）の結果を

もとに性状の異なる底質間で換算可能な毒性濃度単位を考案、の3つを実施した。 
サブテーマ１では、１）サブテーマ3で選定した疎水性有機物質を試験物質として人工底泥を用いて淡

水産ヨコエビHyalella aztecaと海産ヨコエビGrandidierella japonicaの10日間の毒性試験の実施、２）多様

な曝露経路の寄与を解釈できるよう曝露経路別の毒性試験を実施、さらに３）人工底泥と性状の異なる

環境底泥を用いた毒性試験を実施した。人工底泥を用いた毒性試験の試験物質は、淡水産ヨコエビを用

いた試験ではクロルピリホス（CPS）、フルオランテン（Flu）、ベンゾ[a]ピレン（BaP）、トリクロカ

ルバン（TCC）、4-ノニルフェノール（4-NP）、ベンジルドデシルジメチルアンモニウム（C12-BAC）

の6種、海産ヨコエビを用いた試験ではBaP、4-NP、CPS、Flu、TCC、2-メチルチオベンゾチアゾール（MTBT）、
2-メルカプトベンゾチアゾール（MBT）、2-ヒドロキシベンゾチアゾール（OHBT）、ベンゾチアゾール

（BT）の9種で、両ヨコエビ種の試験を合わせて10種を対象とした。曝露経路別の毒性試験では淡水産

ヨコエビでCPS、C12-BACの2種、海産ヨコエビでFluの1種、環境底泥を用いた検討では淡水産ヨコエビ

でCPSの1種、海産ヨコエビでFluの1種を試験対象とした。環境底泥は淡水産ヨコエビで3箇所、海産ヨコ

エビで2箇所（うち1箇所は共通）のものを用いた。毒性試験と同時にサブテーマ2の分配挙動と生物利用

性の評価に関わる様々な濃度測定を実施し、その結果を毒性評価に活用した。 
サブテーマ２では、１）底質毒性試験系におけるパッシブサンプリング手法の検討、２）底質毒性試

験系における分配・分布挙動の測定、３）環境底泥及び人工底泥を用いた収着試験を行った。パッシブ

サンプリング手法は底質毒性試験系におけるCfreeの測定を目的とし、底質毒性試験系におけるファイバ

ー/水分配平衡の到達期間やパッシブサンプラー中の濃度をCfreeに換算する方法について検討を行った。

確立した方法を用いて底質毒性試験系におけるCfreeを測定するとともに、底質固体や試験生物などその

他の相の濃度も測定することにより系内の物質の分配・分布挙動を実測し、平衡分配法による推定と比

較した。さらに収着・拡散などの挙動を考慮した物質輸送モデルを用い、底質毒性試験系における物質

輸送のシミュレーションを行い、実測データと比較した。収着試験は性状の異なる環境底泥及び人工底

泥をスパイクして行い、収着係数（Kd）と有機炭素/水分配係数（Koc）を測定のうえ、収着挙動が異なる

要因を抽出した。またアミン類に属する陽イオン界面活性剤についてもパッシブサンプリング手法の検

討、底質毒性試験系における分配・分布の測定、人工底泥を用いた収着試験を行った。 

 サブテーマ３では、１）平衡分配法による試験候補物質の選定、２）平衡分配法と底質毒性試験の比

較と平衡分配法モデルの最適化、３）底質毒性試験結果に影響する試験条件の検討、４）性状の異なる

底泥間で互換性のある濃度指標の検討、５）包括的な底質リスク評価手法の提案を行った。平衡分配法

による試験候補物質の選定では、化審法優先評価化学物質や環境リスク初期評価物質を対象に、黒本調

査等により環境底質濃度が入手できた142物質を対象にPEC/PNECを算出した。PEC/PNECに基づき中性

疎水性有機化学物質、アミン類、金属類の試験候補物質を選定した。平衡分配法と底質毒性試験の比較
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では、サブテーマ１で得られた底質毒性試験結果との比較に加え、文献データを用いて平衡分配法およ

び底質毒性試験データからそれそれ種の感受性分布を作成して比較を行った。平衡分配式のパラメータ

ーの最適化では国内底泥の有機炭素含有量（foc）の分布などを調査した。さらに底質毒性試験結果のば

らつきに影響する試験条件を明らかにするため、文献データのメタ解析を実施した。そしてサブテーマ

１と２の検討結果を踏まえて、性状の異なる底泥間で互換性のある濃度指標の検討を行った。最後に、

本研究成果から包括的な底質リスク評価手法に対して提言できる事項を整理し、環境リスク初期評価お

よび化審法リスク評価に対し、包括的な底質リスク評価手法案を作成した。 
 

５．研究成果  

５－１．成果の概要 

サブテーマ１では、底生生物であるヨコエビを用いた底質-水曝露による有害化学物質の毒性評価を

行った。淡水ヨコエビについては、6物質を対象に人工底質へのスパイク試験を実施し、新たな毒性値

を得た。底質毒性試験の結果を水のみ毒性試験の結果と比較することで、間隙水中のフリー溶存濃度が

淡水産ヨコエビの毒性および生物蓄積を説明、予測するための適当な指標であることが明らかになっ

た。同時に、非常に疎水性の高いBaPの生物蓄積に対しては溶存有機物への収着態が寄与していること

も示唆された。環境底泥を用いた毒性試験によって、性状の異なる底泥間でも間隙水中のフリー溶存濃

度から求めた毒性値がおおむね一致することが確認できた。一方で、有機炭素含有量が著しく低い底泥

では間隙水濃度から想定される毒性は認められなかった。海産ヨコエビを用いた試験については、人工

底泥へのスパイク試験の報告事例がなかったことから止水式および流水式での試験手法の確立を行った

うえで、9物質を対象に人工底質へのスパイク試験を実施し、新たな毒性値を得た。底質スパイク試験

と水スパイク試験を比較した場合、上層水溶存濃度に基づく用量反応曲線が近接しており、上層水溶存

濃度が曝露指標の一つとして有効であることが示唆された。一方で、この用量反応曲線と底質スパイク

試験時の間隙水中のフリー溶存濃度の関係も類似しており、淡水産ヨコエビで得られた知見と整合して

いる可能性もある。 
サブテーマ２では、まず5種類の有機化学物質について、ポリマー被覆ガラスマイクロファイバーを

用いたパッシブサンプリング手法を確立した。アミン類の界面活性剤であるC12-ベンザルコニウム

（C12-BAC）についてはファイバー/水分配係数のpH依存性、Ca2+濃度依存性、C12-BAC濃度依存性を

検証し、成果を底質毒性試験系におけるCfreeの測定に適用した。また同じ5種類の物質について上層

水・間隙水のCfree及び総溶存濃度、底質固体濃度を測定し、底質毒性試験系における物質分布を明らか

にした。その結果、試験系内の物質濃度が底質間隙水と上層水とで大きく異なり、底質―上層水界面付

近に急激な濃度勾配があることがわかった。また上層水濃度は時間変動することを示した。2種類の物

質についてはさらに生物体内濃度も測定し、生物濃縮係数を算出した。加えて、モデルを用いた物質輸

送のシミュレーションを行い、実測濃度が計算結果と概ね一致することを確認した。これにより底質毒

性試験系における物質の分布が拡散、収着、混合などの基本的なプロセスにより説明できることが示唆

された。また疎水性の高い物質については溶存有機物による促進輸送がおきることがうかがわれた。収

着試験では国内15地点の環境底泥を用いることにより、中性有機物質の収着係数（Kd）が底泥の有機炭

素含有量と正比例の関係にあることを示した。有機炭素/水分配係数（Koc）はどの環境底泥試料でも概

ね一定であった。ピートモスをモデル有機物として調製した人工底泥のKocは環境底泥のKocとよく一致

した。一方、セルロースを用いて作製した人工底泥のKocは他より3桁程度低く、人工底泥はセルロース

ではなくピートモスを用いて作製するほうがよいことがわかった。アミン類については同じ底泥でも水

質条件によってKdが大きく変動し、さらなる検討の必要性が示唆された。 

サブテーマ３の平衡分配法による暫定的なリスク評価では、化審法の優先評価化学物質および環境リ

スク初期評価対象物質等のうち底質移行性が懸念され、かつ環境中底質濃度データが入手できた計142
物質についてPEC/PNECを算出した結果、58物質でPEC/PNEC > 1となり底質リスクが懸念されることが

分かった。58物質の中から、PEC/PNEC値や物性等を踏まえて疎水性有機化合物11物質、アミン類4物質、
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金属2物質を試験候補物質として選定した。平衡分配法の最適化では、まず現行の平衡分配法とサブテー

マ１で得られた底質毒性試験結果の比較、さらに既存文献データを用いた平衡分配法および底質毒性試

験結果による種の感受性分布（SSD）の比較を行ったところ、水生生物の毒性値には底生生物と生物分

類が近い甲殻類や昆虫の毒性値を用いることや、環境底泥に近い有機炭素含有量（fOC）やKocを用いるこ

とで平衡分配法による評価の信頼性が上がり、スクリーニング評価として平衡分配法は活用可能である

ことが示された。また、fOCの最適化のため国内底泥のfOC分布を調査した結果、中央値は約2%であり、現

行のデフォルト値10%では毒性を過小評価していることが分かった。性状の異なる底泥間で互換性のあ

る濃度単位の指標として、サブテーマ１および２より間隙水のCfreeが挙げられた。さらに、試験物質や

曝露条件および試験生物の生息位置に応じて、適切な位置での曝露濃度を測定することが重要であると

考えられた。最後に本研究成果および諸外国制度の最新情報を踏まえて、包括的な底質リスク評価手法

に対する提言事項を整理し、環境リスク初期評価および化審法リスク評価に対し、包括的な底質リスク

評価手法案を提案した。評価は段階的なものとし、平衡分配法をスクリーニング評価として活用する、

イオン性有機化学物質についてもKdをトリガー値として評価対象とする、平衡分配法による評価の信頼

性を上げるためには水生生物の毒性値に甲殻類等を含める、底質毒性試験を用いた高次のリスク評価の

際に、Cfreeを用いてPNECやPECの精緻化を行うといった提言を組み入れた。 

 

５－２．環境政策等への貢献 

 ＜行政等が既に活用した成果＞  

環境省の環境リスク初期評価の生態リスク分科会において本研究成果を報告し、サブテーマ３で

検討した包括的な底質リスク評価手法に対する提言に基づき、Ⅲ-３の図3.7を提示し、「底質の生

態リスク評価手法（暫定案）」の修正案の作成に貢献した。本修正案に基づき、来年度以降、底質

リスク評価のケースステディが実施される予定である。 

化審法所管官庁（環境省・経産省・厚労省）が参加するOECDの試験法開発・提案・承認プログラ

ムにおいて、日本が提案中のヨコエビを用いた底質毒性試験法案に対し、サブテーマ１で得られた

底質毒性試験に関する基礎的情報を提供した。作成した試験法案は、2021年11月にフランスと共同

で新規テストガイドライン化のプロジェクトとして提出され、2022年4月に承認された。今後、本研

究で得られた知見を活用し、承認に向けた検証プロセスを進める予定である。 

 

＜行政等が活用することが見込まれる成果＞ 

化審法における底質リスク評価についても、サブテーマ３で検討した包括的な底質リスク評価手

法に対する提言に基づき、Ⅲ-３の図3.8の包括的な底質リスク評価手法案を提示する予定である。

関係部局と行政的な観点や実行可能性の面などからも本案の検討とブラッシュアップを行い、化審

法におけるリスク評価の技術ガイダンスの改訂に向けて必要な情報を提供する予定である。 
サブテーマ１およびサブテーマ２で底質環境での高リスクが懸念される有機物質について、人工

底泥と環境底泥を用いて底質毒性試験および試験中の分配挙動評価を行ったところ、間隙水中の

Cfreeが物理化学的性状の異なる底泥間で互換性のある濃度指標として活用でき、底泥のfOCも底質中

濃度の標準化に重要であることが示唆された。これらの数値を利用することで、実験室内での有害

性評価結果を補正して、多種多様な実環境底泥中での有害性（リスク）評価に当てはめることが可

能であることを示しており、今後、底質リスクが高い化学物質について、底質環境基準値や要監視

項目の指針値などを検討する際には、基礎的情報として役立つと考えられる。また、本研究で得ら

れた底質毒性データやリスク評価結果などは、化学物質環境実態調査の底質モニタリングにおいて、

新たな調査対象物質や地点選定、必要測定項目（fOCなど）の見直しについての議論に活用されるこ

とが期待される。 
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５－３．研究目標の達成状況 

全体として目標を上回る成果をあげたと考えている。サブテーマ１で底質毒性試験方法を検討し、

サブテーマ２で開発した手法でその詳細な濃度分布を測定するとともに、当初計画にないモデル解

析も実施し新たな知見を得た。それに基づきサブテーマ３で包括的な底質リスク評価手法案を提案

した。現時点で6編の学術論文が掲載され、また、今後は環境省環境リスク初期評価の分科会にてケ

ーススタディが実施予定であり、成果を活用する見通しがある。 

サブテーマごとの達成状況としては、サブテーマ２は目標を大きく上回る成果をあげ、サブテー

マ１、３は目標通りの成果をあげたと評価している。当初計画した通りに、サブテーマ１では10物

質について底質毒性試験を実施しこれまでに報告されていない毒性値を得た。また曝露経路別の試

験および環境底泥を用いた試験を実施し、間隙水中のフリー溶存濃度の寄与の重要性を確認した。

サブテーマ２では、当初計画通りにフリー溶存濃度測定法を確立し、サブテーマ１の毒性試験系で

の詳細測定を実施した。加えて、当初計画よりさらに踏み込んで物質輸送モデルによるシミュレー

ションで底質毒性試験系の物質分布を物質の物性や底質の性状と関連付けて示した。さらに当初計

画よりも約2倍の数の環境底泥を対象に収着試験を実施し、今後の化学物質管理において引用しう

る基礎データを得た。サブテーマ３では、当初計画通り、サブテーマ１・２で試験する物質の選定

を行った後、サブテーマ１・２の結果と既存データと合わせて、日本の化学物質管理における平衡

分配法の信頼性を上げる方法の提案、性状の異なる底泥での毒性の差異を説明する方法を整理した。

それらを踏まえて環境リスク初期評価および化審法リスク評価に対する提言の整理と、底質リスク

評価の手順の案をまとめた。 

なお本研究の遂行に当たり、コロナ禍以前よりオンライン会議を活用し、効率的な情報交換・意

見交換に努めた。サブテーマ間は常に緊密な連携があり、サブテーマをまたぐ内容での学術論文投

稿や学会発表を積極的に行った。 

 

６．研究成果の発表状況 

６－１．査読付き論文 

＜件数＞ 

６件 

＜主な査読付き論文＞ 

1) K. Tani, H. Watanabe, M. Noguchi, K. Hiki, T. Yamagishi, N. Tatarazako, and H. Yamamoto: Sci. Total 
Environ., 784, 147156 (2021), Toxicity assessment of typical polycyclic aromatic hydrocarbons to 
Daphnia magna and Hyalella azteca in water-only and sediment–water exposure systems. (IF: 8.0) 

2) K. Hiki, C.F. Fischer, T. Nishimori, H. Watanabe, H. Yamamoto, and S. Endo: Environ. Toxicol. Chem., 
40, 11, 2995-2996 (2021), Spatiotemporal distribution of hydrophobic organic contaminants in spiked-
sediment toxicity tests: Measuring total and freely dissolved concentrations in pore and overlying water. 
(IF: 3.7) 

3) C.F. Fischer, K. Hiki, K. Soetaert, and S. Endo: Environ. Science Technol., 55, 7, 11885-11893 (2021), 
Mind the exposure gaps – Modeling chemical transport in sediment toxicity tests. (IF: 9.0) 

4) K. Hiki, H. Watanabe, and H. Yamamoto: Integr. Environ. Assess. Manag., 17, 5, 1003-1013 (2021), 
Sources of variation in sediment toxicity of hydrophobic organic chemicals: Meta-analysis of 10–14 day 
spiked-sediment tests with Hyalella azteca and Chironomus dilutus. (IF: 3.0) 

5) K. Hiki, Y. Iwasaki, H. Watanabe, and H. Yamamoto: Environ. Toxicol. Chem., 41, 2, 462-473 (2022), 
Comparison of species sensitivity distributions for sediment-associated nonionic organic chemicals 
through equilibrium partitioning theory and spiked-sediment toxicity tests with invertebrates. (IF: 3.7) 

6) S. Lee, T. Tobino, and F. Nakajima: Sci. Total Environ., 823, 153808 (2022), Selection of formulated 
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sediment and feeding condition for 10-day spiked-sediment toxicity test with estuarine amphipod 
Grandidierella japonica. (IF: 8.0) 

 

６－２．知的財産権 

  特に記載すべき事項はない。 

   

６－３．その他発表件数 

査読付き論文に準ずる成果発表 ０件 

その他誌上発表（査読なし） １件 

口頭発表（学会等） ２４件 

「国民との科学・技術対話」の実施 ５件 

マスコミ等への公表・報道等 ０件 

本研究に関連する受賞 １件 

 

７．国際共同研究等の状況 

 

研究代表者・中島典之（東京大学）がフィリピン大学ロスバニョス校のJanice B. Sevilla-Nastor講

師が研究代表を務めるフィリピンでの水生生物保全に係る有機フッ素化合物の環境基準設定に関す

る基礎的研究のForeign Collaboratorとして参画。2020年4月より2年間、フィリピン大学の競争的資

金（総額250万ペソ＝約530万円）。当初は東京大学において毒性試験手法を習得、実施予定であった

が、新型コロナウイルス感染症拡大のため来日が不可能となり、オンラインでの議論のみとなった。

研究成果は2022年5月のフィリピン国内学会にて発表予定。 

 

研究代表者・中島典之（東京大学）が主指導教員を務める東京大学大学院博士後期課程の留学生（LEE 

Soyoung氏）を令和元年11月よりRAとして雇用した。 

 

研究分担者・遠藤智司（国立環境研究所）がドイツ・UFZ Helmholtz Centre for Environmental Research

の研究員であったFabian C. Fischer氏を本課題専属の特別研究員（ポスドク）として招聘、令和元

年12月から4月まで雇用した（令和2年5月からはJSPS外国人特別研究員として研究に引き続き協力）。

またR-Package ReacTranの開発者であるProf. Karline Soetaert (Utrecht University) と底質試

験モデルについて検討し、共著論文を執筆した。 

 

研究分担者・山本裕史・渡部春奈（国立環境研究所）が2019年4月に開催されたOECD WNT会合において

ヨコエビを用いた底質試験法のテストガイドライン化について提案を行い、その後、OECD VMG会合で

の発表や各国の専門家へ底質試験法案に関するヒアリングを実施した後、研究協力者の日置恭史郎や

共同提案国のフランスの国立産業環境災害研究所（INERIS）のPandard博士らとともに試験法案を作

成し、2021年11月に共同で提案書を提出、2022年4月に開催されたOECD WNT会合にて承認された。今

後、国際リングテストなどの検証を行い、OECDテストガイドラインとして承認を目指す予定。 

 

８．研究者略歴 

 

研究代表者：中島 典之 

東京大学大学院工学系研究科博士課程修了、博士（工学）、現在、東京大学環境安全研究セン

ター 教授 

 

研究分担者：     
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サブテーマ１ 

1) 飛野 智宏 

東京大学大学院工学系研究科博士課程修了、博士（工学）、現在、東京大学大学院工学系研究

科 講師 

2) 上田 紘司（令和2年5月～令和4年3月） 

岩手大学大学院連合農学研究科博士課程修了、博士（農学）、現在、東京大学環境安全研究セ

ンター 特任研究員 

3) 西森 敬晃（令和2年4月～令和4年3月） 

広島大学大学院生物圏科学研究科博士課程修了、博士（学術）、現在、国立環境研究所 環境

リスク・健康領域 特別研究員 

サブテーマ2 

4) 遠藤 智司   

ドイツ・Tübingen大学大学院博士課程修了、博士（自然科学）、大阪市立大学大学院工学研究

科准教授（平成30年度まで）、現在、国立環境研究所 環境リスク・健康健康領域 主任研究員 

5) Fabian Christoph Fischer（令和元年12月～令和2年4月） 

ドイツ・Tübingen大学大学院博士課程修了、博士（自然科学）、UFZ Helmholtz Centre for 

Environmental Research 研究員、国立環境研究所 環境リスク・健康領域 特別研究員 

6) 吉井 咲夢（令和2年10月～令和4年3月） 

群馬大学理工学府博士課程修了、理工学博士、現在、国立環境研究所 環境リスク・健康領域 

特別研究員 

サブテーマ3 

7) 渡部 春奈 

東京大学大学院工学系研究科博士課程修了、博士（工学）、現在、国立環境研究所 環境リス

ク・健康領域 主任研究員、東京大学大学院創成科学研究科自然環境学専攻客員准教授 

8) 山本 裕史 

米国・テキサス大学大学院工学研究科卒業、Ph.D、徳島大学総合科学部准教授、現在、国立環

境研究所 環境リスク・健康研究健康領域 副領域長（生態毒性研究室長 兼務）、東京大学

大学院創成科学研究科自然環境学専攻客員教授 
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Ⅱ．成果の詳細 

 

Ⅱ－１ 底生生物を用いた底質-水曝露による有害化学物質の毒性評価 

 

東京大学 

環境安全研究センター        中島典之 

環境安全研究センター        上田紘司（令和２～３年度） 

大学院工学系研究科都市工学専攻       飛野智宏 

国立研究開発法人国立環境研究所 

環境リスク・健康領域 生態毒性研究室     渡部春奈 

環境リスク・健康領域 生態毒性研究室     西森敬晃（令和２～３年度） 

＜研究協力者＞ 

東京大学大学院工学系研究科都市工学専攻    LEE Soyoung 

国立研究開発法人国立環境研究所 環境リスク・健康領域  日置恭史郎 

 

［要旨］ 

サブテーマ1ではサブテーマ3で選定した疎水性有機物質を試験物質として人工底泥を用いて淡水産

ヨコエビH. aztecaと海産ヨコエビG. japonicaの毒性試験を実施し毒性値を求めること、多様な曝露経路

の寄与を解釈できるよう曝露経路別の毒性試験を実施すること、さらに人工底泥と性状の異なる環境底

泥を用いた毒性試験を実施し毒性値を求め、人工底泥の毒性値と比較し互換性のある濃度を検討するこ

とを目的とした。 
サブテーマ3で選定した疎水性有機物質を試験物質として人工底泥を用いて毒性試験を実施した。こ

れまでに報告例がない新規性の高い底質毒性試験結果を得ることができた。さらに、水のみ試験あるい

はスパイク水の底質毒性試験との比較による曝露経路の寄与の検討を行った。淡水産ヨコエビを用いた

底質毒性試験の結果を水のみ毒性試験の結果と比較することで間隙水中のフリー溶存濃度がヨコエビの

毒性および生物蓄積を説明、予測するための適当な指標であることが明らかになった。同時に、非常に

疎水性の高いBaPの生物蓄積に対しては溶存有機物への収着態が寄与していることも示唆された。環境

底泥を用いた毒性試験により、性状が異なる底泥でも間隙水中のフリー溶存濃度に基づく毒性値がおお

むね一致することが示された。海産ヨコエビを用いたFluの底質スパイクおよび水スパイク試験の比較で

は、上層水溶存濃度がヨコエビの致死毒性との用量反応関係で整合性が高かった。この用量反応関係と

底質スパイク試験での間隙水中のフリー溶存濃度と致死率の関係には大きな乖離はなく、淡水産ヨコエ

ビで得られた知見が海産ヨコエビにも適用される可能性もある。 
サブテーマ1で掲げた目標は全て達成されたと評価する。 
 
 

 

１．研究開発目的 

サブテーマ1では、サブテーマ3で選定した疎水性有機物質を試験物質として人工底泥を用いて毒性

試験を実施し毒性値を求めること、多様な曝露経路の寄与を解釈できるよう曝露経路別の毒性試験を実

施すること、さらに人工底泥と性状の異なる環境底泥を用いた毒性試験を実施し毒性値を求め、人工底

泥の毒性値と比較し互換性のある濃度を検討することを目的とした。 

 

２．研究目標 

平衡分配法を用いた暫定的な底質リスク評価により選定されたリスクの高い10物質程度を対象に、
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人工底泥を用いて淡水産および海産のヨコエビの底質毒性試験を実施し毒性値を求める。平衡分配法

による推定毒性値より毒性の高かった物質3物質程度については、曝露経路別の試験を行い、各曝露

経路の毒性への寄与を推定する。さらに、底質性状の異なる2種類以上の環境底泥を用いて底質毒性

試験を実施し、人工底泥を用いた結果と比較する。 

 

３．研究開発内容 

３．１．淡水産ヨコエビを用いた毒性試験 

サブテーマ3で選定した疎水性有機物質を試験物質として、H. aztecaを用いた10日間の底質毒性試験

を実施した。上記の研究目標を達成するため、1）6種の化学物質を対象に人工底泥を用いた底質毒性試

験の実施、2）水のみ試験との比較による曝露経路の寄与の検討、3）人工底泥とは性状の異なる環境底

泥を用いた底質毒性試験の実施を行った。試験物質は、1）人工底泥を用いた検討ではクロルピリホス

（CPS）、フルオランテン（Flu）、ベンゾ[a]ピレン（BaP）、トリクロカルバン（TCC）、4-ノニルフ

ェノール（4-NP）、ベンジルドデシルジメチルアンモニウム（C12-BAC）の6種、2）水のみ試験はCPS、
C12-BACの2種、3）環境底泥を用いた検討ではCPSの1種を対象とした。いずれの検討においても、毒

性試験と同時にサブテーマ2の分配挙動と生物利用性の評価に関わる様々な濃度測定を実施し、その結

果を毒性評価に活用した。 
 
３．１．１．人工底泥を用いた淡水産ヨコエビの底質毒性試験 

ユスリカを用いた底質毒性試験法であるOECD（経済協力開発機構）テストガイドライン218 1)を参

考にして、人工底泥（以下OECD底泥）を作成した。試験物質を溶かしたアセトン溶液を石英砂に添加

し、アセトンを完全に揮発させてから、カオリン（20% w/w）およびピートモス（5% w/w、北海道産を

使用）、pH調整用の炭酸カルシウム（< 0.1% w/w）と混合することで、スパイクOECD底泥を調製した。

OECD底泥の有機物含有量（fOC）は約2%、含水率は約30%に設定した。底質毒性試験に用いるスパイク

底泥は、間隙水と底泥中の試験物質の濃度が平衡状態に達するまで十分な時間を置く（aging）ことが

推奨されている2)。試験物質によって異なるagingの期間を設け（4−14日間）、aging期間中は底泥を常

時回転させながら振とうすることでよく混合した。試験物質の濃度は予備試験の結果を元に、対照区

を含め6濃度区（繰り返し数2−6）に設定した。ただしBaPと4-NPはそれぞれ5と4濃度区で試験した。 
H. aztecaを用いた10日間の底質毒性試験は、既存の試験法2), 3) を参考にして流水式曝露装置（図1.1）

によって実施した。換水用の穴を上部に開けた300 mLビーカーに約55 mLのスパイクOECD底泥を入れ、

約220 mLの活性炭処理済みの水道水を、底泥を巻き上げないよう流水式曝露装置の注射針を通じて静

かに滴下した。さらに、底泥から容易に溶出する試験物質および浮上・懸濁する微粒子をなるべく除去

するため、試験開始前日より4回転分（220 mL×4）の換水をおこなった。翌日、国立環境研究所にて継

代飼育している4−9日齢のH. aztecaを10個体ずつ添加し、10日後の生存率と成長を評価した。成長は乾

燥重量と体長により評価した。曝露中は、23°Cで毎日2回転分（440 mL相当）の清浄な水をビーカーに

滴下し、週3回餌（YCTおよび水産飼料ハリオス）を与えた。底質毒性試験においては、上層水および

間隙水中の試験物質の総溶存濃度（Cdiss）とフリー溶存濃度（Cfree）、底質濃度（Csed）、ヨコエビ体内

濃度（Camp）を測定した。それぞれの濃度の測定法の詳細はサブテーマ2（II-２ ３．２）で述べる。 
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図1.1  H. aztecaを用いた底質-水曝露システムの概略図 
Hiki, K., Fischer, F.C.; Nishimori, T., Watanabe, H., Yamamoto, H., Endo, S., Environmental Toxicology and 

Chemistry 2021, 40, (11), 3148-3158 4), Figure 1から一部改変。 
 
３．１．２．淡水産ヨコエビの水のみ毒性試験 
底質毒性試験における多様な曝露経路の毒性または生物蓄積への寄与を推定するため、既存の試験法3) 

を参考にしてH. aztecaを用いた水のみ毒性試験を実施した。300 mLビーカーにヨコエビの足場となる5 g
の石英砂と試験物質を添加した約220 mLの活性炭処理済みの水道水を入れ、7−9日齢のH. aztecaを10個
体ずつ添加し、10日後の生存率と成長を評価した。CPSの試験では対照区を含め5濃度区、C12-BACでは

対照区を含め6濃度区を設定した。CPSでは週に3回手動で試験水の90%以上を換水し、C12-BACでは流

水式曝露装置（図1.1）を用いて毎日2回転分の換水を実施した。底質毒性試験と同様に、サブテーマ2と
共同で試験物質のCdissとCfreeを測定した。 

 
３．１．３．環境底泥を用いた淡水産ヨコエビの底質毒性試験 
上記３．１．１および３．１．２で検討した濃度指標が、性状の異なる環境底泥においてもヨコエビに

対する毒性または生物蓄積を評価、予測する指標として適用可能かを調べるため、複数の環境底泥を用

いた底質毒性試験を実施した。環境底泥は霞ケ浦、茨城県つくば市近郊河川、国立環境研究所内の池か

らそれぞれ1試料ずつ採取（計3試料、B−D）した。底泥試料は大型の夾雑物を除去するため2 mmのステ

ンレス製ふるいを通過した画分のみを、4°C、暗所で保管してから使用した。底泥試料の粒径分布とfOC

を表1.1に示す。スパイク底泥は、試験物質を溶かしたアセトン溶液を褐色瓶の壁面に添加し、アセトン

を完全に揮発させてから湿底泥を加え、4−6日間暗所で回転、振とうすることで調製した。底質毒性試験

は、上記（３．１．１）で述べた方法で実施し、曝露10日後の生存率と成長を評価した。 
 

表1.1  底質毒性試験に供した環境底泥の性状 

Code Site 
Water 

content 
(% w/w) 

fOC (%) 
Particle size distribution (% w/w) 

< 63 μm 63−250 
μm 

250−1000 
μm > 1000 μm 

B Lake 
Kasumigaura 84 6.4 87 12 1 0 

C Kokai River 27 0.14 1 4 94 1 

D Pond at NIES 
(Akitsu Pond) 75 9.1 85 12 3 1 
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３．２．海産ヨコエビを用いた毒性試験 

日本に広く生息する海産端脚類G. japonicaを用いた底質-水曝露システムによって、３.１.と同様に1）
9種の化学物質を対象にスパイク人工底泥の毒性試験を実施、2）スパイク水の毒性試験との比較による

曝露経路の寄与の検討、3）人工底泥とは性状の異なる環境底泥を用いたスパイク環境底泥の毒性試験の

実施を行った。試験手法としてUS-EPA5)、Hiki et al. 6)を参考にしたが、本試験手法を用いた環境底泥毒

性評価事例は多く報告されているものの、スパイク人工底泥を用いた報告の前例がないことから、まず

止水条件において3種類の人工底泥使用下での異なる給餌条件による試験生物生育特性について評価し、

試験手法の確立を進めた。また、３.１.１.の流水条件における淡水産ヨコエビの毒性値と比較するため、

淡水産ヨコエビの毒性試験と同じ人工底泥と餌を用いて給餌条件の検討を行った。それらの結果を踏ま

えスパイク人工底泥を用いた毒性試験を実施しLC50を算出した。試験物質は、スパイク人工底泥の毒性

試験ではBaP、4-NP、CPS、Flu、TCC、2-メチルチオベンゾチアゾール（MTBT）、2-メルカプトベンゾ

チアゾール（MBT）、2-ヒドロキシベンゾチアゾール（OHBT）、ベンゾチアゾール（BT）の9種、スパ

イク水およびスパイク環境底泥の毒性試験ではFluの1種を対象とした。Fluを対象とした毒性試験ではサ

ブテーマ2の分配挙動の評価に関わる様々な濃度測定を実施し、その結果を毒性評価に活用した。 
 
３．２．１．人工底泥を用いた海産ヨコエビのスパイク底泥による底質毒性試験手法の確立 

試験生物種は2009年に千葉県にて採取したものを東京大学の実験室にて継代飼育してきたものを用

いた。 
止水条件における人工底泥使用下での異なる給餌条件検討には、以下の人工底泥および餌を用い、

Control条件下でのG. japonicaの10日間致死率から評価した。人工底泥は３.１.１記載のOECDテストガイ

ドライン218に基づく底泥（以下OECD底泥）、Kemble et al.7)の底泥（以下Kemble底泥）、石英砂の３種

である。石英砂はOECD底泥およびKemble底泥の主成分であり、有機物を含まない比較対照として用い

た。OECD底泥の調製は試験生物の生育条件に合わせるため３.１.１より一部変更した（人工海水使用、

pH7.5-8.5に調整）。Kemble底泥は石英砂、カオリン、αセルロース、ドロマイト、フミン酸（微量）から

構成される。いずれも淡水生物用に開発されたものであり、海産生物への適用性は確認が必要である。

給餌は、東京大学で10年以上に渡りG. japonicaの飼育に用いてきたTetraMin（20 mg/2dおよび10 mg/2d）
と、３.１.１で淡水産H. aztecaに用いたYCT 1.75 mL＋ハリオス3.15 mgとを比較した。試験は繰り返し数

3または5で行い、特にTetraMin 20 mg/2dの場合については複数回の試験を実施した。 
並行して、図3.1.1に示した流水式曝露装置の海水環境での適用可能性について検討し、塩分による詰

まりがない方法への改良を図った。３.１.１の流水式の淡水産H. aztecaの毒性値と比較するため、定量ポ

ンプ（ペリスタポンプ）を用いた流水式でFluのスパイクOECD底泥の毒性試験を行った。特に予備試験

で給餌後に上層水中のDOの低下が確認されたため、給餌頻度の違いが水質とG. japonicaへの毒性に及ぼ

す影響を検討した。給餌頻度の異なるYCT0.875 mL+ハリオス1.55 mgを1日1回とYCT1.75 mL+ハリオス

3.1 mgを2日に1回とを比較した。３.１.１記載の方法に準じて14日間のagingを行い、スパイクOECD底泥

を調製した。遠心分離により固液分離をすることで溶解性成分を除去した後、約60 gを換水用の穴を上

部に開けた300 mLトールビーカー（以下穴あきビーカー）に入れ、240 mLの人工海水を入れた。さらに、

底泥から容易に溶出する試験物質および有機物質（着色成分）をなるべく除去するため、毎日2回転分

（480 mL相当）の人工海水を6日間換水した。6日間の換水後、10個体ずつG. japonicaを投入し毒性試験

を開始した。10日後に生存個体数を計数し致死率を求めた。また、試験開始時から終了時までの体長の

増加量を対照区と比較することにより成長阻害を評価した。試験容器は25°Cの恒温室（16h明8h暗）に設

置し、毎日2回転分（480 mL相当）の人工海水をビーカーに滴下した。DOおよび塩分濃度は毎日計測し

た。さらに、底質濃度（Csed）、上層水中の総溶存濃度（Cdiss, over）、間隙水中の総溶存濃度（Cdiss, pore）、

フリー溶存濃度（Cfree, pore）を測定した。 
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３．２．２．海産ヨコエビのスパイク底泥による底質毒性試験 

３.２.１の止水式の毒性試験の方法で、BaP、4-NP、Flu、MTBT、MBT、OHBT、BTのスパイク人工底

泥（5濃度区、繰り返し数5）の毒性試験を行った。人工底泥にはKemble底泥を用いたが、4-NPのみOECD
底泥を使用した。３.１.１記載の方法に準じて14日間のagingを行い、スパイク人工底泥を調製した。遠

心分離により固液分離をすることで溶解性成分を除去した後、約30 gを150 mLトールビーカーに入れ、

120mLの人工海水を入れて1日間曝気したのち、10個体ずつG. japonicaを投入し毒性試験を開始した。試

験容器は25°Cの光照射インキュベーター（16h明8h暗）に設置し、常時エアポンプにより上層水のエアレ

ーションを行った。給餌は試験開始時および2日ごとに計5回行い、溶存酸素濃度（以下DO）、pH、塩分

濃度は毎日計測した。10日後に生存個体数を計数し致死率を求めた。 
 ３.２.１の流水式の毒性試験の方法で、CPSおよびTCCのスパイク人工底泥（5濃度区、繰り返し数5）
の毒性試験を行った。給餌頻度は、CPSではYCT0.875 mL+ハリオス1.55 mgを1日1回与え、TCCでは

YCT0.437 mL+ハリオス0.775 mgを1日2回与えた。 
 人工底泥とは性状の異なる環境底泥を用いたFluのスパイク環境底泥の流水式毒性試験を行った。環境

底泥は東京都江戸川区近郊河川の小松川干潟（35°41’16”N、139°51’06”E）および国立環境研究所

内の秋津の池（36°02’57”N、139°07’09”E）からそれぞれ1試料ずつ採取した。底泥試料は大型の

夾雑物を除去するため2 mmのステンレス製ふるいを通過した画分のみを、4°C、暗所で保管してから使

用した。有機炭素含有率は、小松川干潟が1.2%、秋津の池が9.2%であった。スパイク環境底泥は、試験

物質を溶かしたアセトン溶液を褐色瓶の壁面に添加し、アセトンを完全に揮発させてから底泥中の水を

人工海水に置換した湿底泥を加え、14日間のagingを行った。穴あきビーカーに約60 mLのスパイク環境

底泥を入れ、240 mLの人工海水を入れ、2回転分（480 mL相当）の人工海水を1日間換水した。換水後、

10個体ずつG. japonicaを投入し毒性試験を開始した。10日後に致死率と成長阻害を評価した。試験容器

は25°Cの恒温室（16h明8h暗）に設置し、毎日2回転分（480 mL相当）の人工海水をビーカーに滴下した。

給餌はYCT0.875 mL+ハリオス1.55 mgを1日1回与えた。Fluの底質濃度（Csed）、上層水中の総溶存濃度

（Cover）、間隙水中の総溶存濃度（Cpore）、フリー溶存濃度（Cfree, pore）を測定した。 
 
３．２．３．海産ヨコエビのスパイク水による底質毒性試験 

底質毒性試験における多様な曝露経路の寄与について検討するため、スパイク水による流水式底質毒

性試験を行った。試験期間中にFluのスパイク水から底泥への移動を極力抑えるため、穴あきビーカーに

60 gのOECD底泥と240 mLのFluを添加した人工海水を入れ2日間静置後、毎日2回転分（240 mL×2）のFlu
を添加した人工海水を3日間換水した。換水後、10個体ずつG. japonicaを投入し毒性試験を開始した。10
日後に致死率と成長阻害を評価した。試験容器は25°Cの恒温室（16 h明8 h暗）に設置し、毎日2回転分

（480mL相当）の人工海水をビーカーに滴下した。給餌はYCT0.875 mL+ハリオス1.55 mgを1日1回与え

た。FluのCsed、Cover、Cpore、Cfree, poreを測定した。 
 

４．結果及び考察 

４．１．淡水産ヨコエビを用いた毒性試験 

４．１．１．人工底泥を用いた淡水産ヨコエビの底質毒性試験 
OECD底泥を用いたH. aztecaの底質毒性試験における生存率の結果を図1.2に示す。4-NPを除く5物質に

ついて用量反応曲線が得られ、表1.2に示す10日間のLC50値が得られた。LC50値の算出には実測濃度を

用いたが、4-NPとC12-BACは設定濃度を使用した。なお4-NPは、最大濃度区（3.0×103 mg/kg-OC）におい

ても有意な生存率の低下が確認されなかった。これらの底質毒性試験では、底質濃度だけでなく水中の

様々な濃度を測定したが、底質試験系内の試験物質の分配挙動などの測定結果の詳細はサブテーマ2で
述べる（II-４．２）。 
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これら試験物質については、CPSとFluを除き、ヨコエビH. aztecaを用いた底質毒性試験の毒性値が報

告されておらず、新規性の高い結果を得ることができた。CPSのLC50値については、H. aztecaを用いた

既往文献値（1.8 mg/kg-oc 8)、3.0 mg/kg-oc 9)、4.4 mg/kg-oc10)）と同程度であり、本試験系で得られた毒性

値は他研究機関の試験結果と比較可能なものであると考えられた。またFluについても、得られたLC50
値は同様に既往文献値（8.1×103−8.5×103 mg/kg-oc 8)）と同程度の値であった。 

 

図1.2  人工底泥を用いたH. aztecaの底質毒性試験の結果 
横軸は実測濃度に基づく。ただし4-NPはfOCの実測値と設定濃度、C12-BACはfOCの設定値（2%）と設定

濃度に基づく。 
*: p < 0.05、**: p < 0.01（Dunnett検定） 

 

表1.2  OECD底泥を用いたH. aztecaの底質毒性試験の底質濃度に基づくLC50値 

Chemical LC50  
(mg/kg) 

95%信頼区間 
(mg/kg) 

 
LC50  

(mg/kg-OC) 
95%信頼区間 

(mg/kg-OC) 

CPS 4.6×10-2 3.9×10-2−5.4×10-2 
 

2.6 2.2−3.0 

Flu 1.2×102 8.1×10−1.7×102 
 

8.0×103 5.2×103−1.1×104 

BaP 1.4×102 1.0×102−1.8×102 
 

1.0×104 5.7×103−1.5×104 

TCC 4.9×10 3.8×10−5.9×10 
 

1.9×103 1.5×103−2.4×103 

4-NP* > 5.0×10 Not available > 3.0×103 Not available 

C12-BAC** 5.4×102 4.9×102−6.0×102 
 

2.7×104 2.5×104−3.0×104 

* based on measured fOC and nominal 4-NP concentrations. ** based on nominal concentrations. 
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底質毒性試験の生存個体について乾燥重量と体長を測定した結果、CPSとFlu、4-NPでは濃度依存的な

影響が見られなかったが、その他の物質（BaP、TCC、12C-BAC）については濃度依存的な影響が確認さ

れた。体長または乾燥重量を指標とした際の最大無影響濃度（NOEC）は< 1.3×103 mg/kg-OC（BaP）、4.9×102 

mg/kg-OC（TCC）、1.0×104 mg/kg-OC（C12-BAC）であった（C12-BACのみ設定濃度）。これらの結果か

ら対象とした試験物質については、10日間の成長の感受性は生存率とおおむね同程度またはやや低いと

考えられる。 
 

４．１．２．淡水産ヨコエビの水のみ毒性試験 
底質毒性試験におけるH. aztecaへの毒性または生物蓄積に対する多様な曝露経路の寄与について検討

するために、CPSとC12-BACの水のみ試験を実施した。 
CPSの結果は、環境底泥を用いた試験結果と併せて次節（４．１．３）で図示するが（図1.4）、水の

み毒性試験のCfreeに基づく用量反応曲線は、OECD底泥を用いた底質毒性試験における間隙水のCfree

（Cfree,pore）に基づく用量反応曲線と近接しており、Cfree,poreがH. aztecaに対する毒性指標として適当であ

ることが示唆された。一方、水のみ毒性試験のCdissに基づくLC50と底質毒性試験のCfree,poreに基づくLC50
は、1.5倍ほど異なっていた。この結果は、間隙水中の溶存有機物（DOM）に収着した画分が毒性に寄与

しないためにCfree,poreが底生生物の毒性指標として適当であるという既存の知見11), 12)と一致しているが、

スパイク底質毒性試験でパッシブサンプリング手法を活用してその知見を検証した例は非常に限られて

いるという点で本研究の結果は重要である。 
C12-BACの結果を、底質毒性試験の結果と併せて図1.3に示す。水のみ毒性試験の10日間LC50は、Cdiss

とCfreeを指標にした際、それぞれ41 μg/L（95%CI：36−47 μg/L）と23 μg/L（95%CI：21−25 μg/L）であっ

た。OECD底泥を用いた底質毒性試験のLC50と比較すると、水のみ毒性試験の用量反応曲線はCfree,poreに

基づく曲線（LC50：49 μg/L）と底質-上層水の境界面のCfree（Cfree,intf）に基づく曲線（LC50：6.4 μg/L）
との中間に位置していた。この結果は、Cfree,poreが中性有機物質だけでなく知見の少ない陽イオン性有機

物に対しても底生生物の毒性指標として適用できる可能性を支持している。 
 

図1.3  C12-BACの水のみ毒性試験と人工底泥を用いた底質毒性試験の比較 
横軸は実測濃度の時間平均値（Cdiss）または曝露10日目の値（Cfree）に基づく。 

 

FluとBaP、C12-BACについては、毒性だけでなく生物蓄積に関しても水のみ試験と底質試験の比較を

行った。FluとBaPは水のみ試験の生物濃縮係数（bioconcentration factor, BCF）を既存文献13), 14)から取得

し、C12-BACは上記の水のみ試験時の生存個体内の濃度とCfreeから求めた。FluとC12-BACに関しては水

のみ試験から求めたBCFは、底質試験のCfree,poreに基づいて求めたBCFと最も近かった（表1.3）。この結
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果は、前述した致死率に基づく比較と符合しており、底生生物への蓄積の指標としてのCfree,poreの有用性

を支持している。ただし最も疎水性が高くDOMとの結合が強いBaP（log KOW：6.1）については、水のみ

試験のBCFはCfree,poreに基づくBCFよりやや低く、フリー溶存態だけでなくDOM収着態がヨコエビの体内

蓄積に寄与していることが示唆された。 
 

表1.3  様々な濃度指標に基づくBCFの比較 
 

 
Spiked-sediment test using OECD sediment Water-only test 

Cdiss,over Cdiss,pore Cfree,pore Cfree 

log BCF 
(L/kg-wet) 

Flu 4.2 ± 0.0 2.6 ± 0.1 3.4 ± 0.0 3.4 ± 0.214) 

BaP* 3.0 ± 0.5 2.2 ± 0.3 4.4 ± 0.1 
3.5 ± 0.1 (Male) 13) 

3.5 ± 0.4 (Mixture of 
male and female) 13) 

C12-BAC** 2.7 ± 0.1 1.1 ± 0.0 2.3 ± 0.1 2.2 

* Taken from Hiki, K., Fischer, F.C., Nishimori, T., Watanabe, H., Yamamoto, H., Endo, S., Environmental 
Toxicology and Chemistry 2021, 40, (11), 3148-3158 4), Supporting Information. 

** BCF values were estimated from data at 250 mg/kg, 350 mg/kg (sediment test), and 50 μg/L (water-only 
test). 

 
４．１．３．環境底泥を用いた淡水産ヨコエビの底質毒性試験 

人工底泥と性状の異なる環境底泥3種を用いて、CPSの底質毒性試験を実施した（図1.4）。泥状の底泥

BとDでは致死率が濃度依存的に増加したが、砂状の底泥Cでは最高濃度区でも致死率が10%未満であっ

た。水のみ毒性試験の用量反応曲線と比較すると、Cdiss、Cfreeにかかわらず、いずれの底泥においても上

層水濃度は有意な致死影響を引き起こすほど高くなく、間隙水の寄与が推測された。一方、間隙水濃度

に基づく用量反応曲線と比較すると、底質毒性試験での致死率は水のみ毒性試験の同程度の濃度におけ

る致死率よりも低く、特に底泥Cでその傾向が顕著であった。底泥Cは有機物含有量fOCが低く（表1.1）、

底泥表面から鉛直方向のCPSの溶脱の程度が大きかった。環境底泥では間隙水濃度から予測されるほど

の致死影響が見られなかった原因として、（1）H. aztecaが底泥中から底泥表面、上層水を行き来したた

めに、間隙水より低濃度の場所での曝露が増加したこと、（2）底泥Cでは鉛直方向の濃度勾配が大きい

ため、底泥表面の濃度が間隙水濃度よりも著しく低下していたことなどが考えられる。なお砂状底泥で

はH. aztecaの潜掘行動が低下し、底泥表面で観察されやすくなるという、前者の仮説を支持する知見15)

が報告されている。 
 



 

17 

5-1902 

 

 

図1.4  環境底泥と人工底泥を用いたCPS底質毒性試験の比較 
上段は上層水濃度、下段は間隙水濃度を横軸としている。底質Cは最高濃度区でも>50%の致死率が観

察されなかったため、回帰曲線を示していない。 
 

４．２． 海産ヨコエビを用いた底質毒性試験 

４．２．１． 人工底泥を用いた海産ヨコエビのスパイク底質毒性試験手法の確立 
海産端脚類G. japonicaを用いたスパイク人工底泥による毒性試験報告の前例がないことから、まず3種

類の人工底泥使用下での異なる給餌条件による試験生物生育特性について評価し、試験手法の確立を行

った。図1.5に、OECD底泥、Kemble底泥、石英砂の3種の人工底泥と、TetraMin（20 mg/2d、10 mg/2d）、

YCT＋ハリオスの3種の給餌条件の組合せの結果を示す。OECD底泥はYCT＋ハリオスを用いた際には致

死率17%と良好な結果であったものの、TetraMinの場合には20%を超える致死率となり、化学物質をスパ

イクして毒性試験に用いるには更なる条件検討が必要である。一方、Kemble底泥は餌の量および種類に

よらず致死率が20%以下となり、安定して良好な結果が得られた。この2つの人工底泥の違いは共存する

有機物であり、OECD底泥はピートモス、Kemble底泥はαセルロースが主である。前者は自然由来である

ため製品ごとの同一性に課題があるが、本研究課題におけるH. aztecaの試験をはじめ淡水産生物の底質

毒性試験には広く用いられ、有効性が確認されている。しかしながら、今回の海水での検討においては

ピートモスからの有機物溶出（着色成分）が顕著でありG. japonicaの生育に何らかの影響を及ぼした可

能性がある。一方でKemble底泥に用いるαセルロースは品質の同一性を確保しやすい点が大きな利点で

あり、今回の検討でも餌による差異も小さかったことから、スパイク人工底泥による毒性試験をG. 
japonicaにより行う際にはKemble底泥の使用が適している。なお、石英砂を用いた際の餌による差異は

大きくないが、YCT＋ハリオスでの結果がやや良好であり、他の人工底質の場合にも安定して良好な結

果が得られていることから、活用が可能である。特にH. azteca等の淡水産生物の試験結果（化学物質動
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態を含む）との比較を行うにあたりOECD底泥とYCT＋ハリオスを用いることの意義は高い。 

 
図1.5 G. japonicaの人工底泥環境下での異なる給餌による10日間致死率 

（平均値±標準偏差、〇:n=3、●:n=5） 
人工底泥 OECD：OECDテストガイドライン218に準じた底泥、Kemble：Kemble et al.7)による底泥、

Quartz：石英砂 
 

上述の試験はすべて止水式装置にて行い、並行して図1.1に示した流水式曝露装置（上部の貯水槽より

8つのビーカーに対し重力による自然流下で送液）の海水環境での適用可能性について検討した。予備的

検討として、飼育槽用の環境底泥を入れたビーカーにG. japonicaを投入し、10日間人工海水を通水した。

10日後にすべての個体が生存していることが確認されたものの、塩分析出により流量の低下が継続的に

認められ、本装置では安定した試験条件を確保できないことが明らかとなった。そこで、定量ポンプ（ペ

リスタポンプ）を用い、8つのビーカーに分岐させて送液する装置を開発した。分岐部分での圧力損失に

よりビーカー間の送液量のばらつきの程度について定量したところ、5時間積算流量でCV値16%であっ

た。 
FluをスパイクしたOECD底泥を用いた定量ポンプによる流水式毒性試験を行った。予備試験において

1回の給餌で2日分の餌を2日ごと与えると、給餌後に上層水中のDOが低下したため、給餌条件の違いが

試験期間中の水質および試験終了時のG. japonicaの致死率と成長阻害に及ぼす影響を検討した。 
試験期間中の上層水中のDOの経時変化を図1.6に示す。試験期間中のDOは溶存酸素飽和度50%以上を

維持することが推奨されている16)。しかし、1度に2日分の餌を与えると濃度区に関わらず飽和度50％を

下回る日が10日間の試験期間中に5日あった。一方1日分の餌を毎日与えるとDOの低下が抑えられた。少

量を毎日給餌することで食べ残しが少なくなり、DOの減少が緩和された可能性がある。そのため、OECD
底泥を用いた流水式毒性試験の給餌は、少量を毎日行うことが適していると考えられる。G. japonicaの
毒性評価については４.２.２.で述べる。 

 
図1.6 給餌頻度が2日に1回（左）と1日1回（右）の溶存酸素濃度の経時変化の比較 

矢印は給餌を示す 
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以上のように、これまでに試験報告例がないG. japonicaを用いたスパイク人工底泥での毒性評価を実

施するため、人工底泥及び給餌に関する検討と流水式曝露装置の海水用の改良と給餌頻度に関する改良

を行った。前者の検討によりKemble 底泥を用いることでControl条件下での生残率を満足した。後者の

検討により、定量ポンプを用いた送液を導入することで塩分析出による流量の低下がなく安定した流水

環境を構築することができた。また、給餌後のDOの低下は少量を毎日給餌することで改善された。 
 

４．２．２． 人工底泥を用いた海産ヨコエビのスパイク底質毒性試験 
人工底泥を用いたG. japonicaの底質毒性試験の底質濃度に基づくLC50を表1.4に示す。これらの毒性物

質についてはG. japonicaを用いた底質毒性試験の毒性値が報告されておらず、新規性の高い結果を得る

ことができた。 
FluをOECD人工底泥にスパイクし、定量ポンプを用いた流水式で行った毒性試験のLC50は、給餌条件

が2日に1回では４.１.１のH. aztecaの結果と同程度であったが、1日1回では毒性が低くなった。また、底

質毒性試験の生存個体について体長に基づいた成長阻害を求めた。EC50（2日に1回：1.6×104 mg/kg-oc、
1日1回：4.7×104 mg/kg-oc）はLC50と比べ同等あるいは高い（感受性が低い）値であった。 
 

表1.4 人工底泥を用いたG. japonicaの底質毒性試験の底質濃度に基づくLC50 

試験物質 LC50 
(mg/kg) 

95%信頼区間 
(mg/kg) 

LC50 
(mg/kg-oc) 

95%信頼区間 
(mg/kg-oc) 

備考 
試験方式、人工底泥組成 

給餌頻度 

BaP 2.0×102 1.6×102-2.5×102 9.1×103 7.3×103-1.1×104 止水、Kemble底泥 
2日に1回 

4-NP* 3.9×102 3.2×102-4.5×102 1.8×104 1.5×104-2.0×104 止水、OECD底泥 
2日に1回 

CPS* 1.0×100 7.9×10-1-1.3×100 5.2×101 3.9×101-6.4×101 流水、OECD底泥 
1日1回 

Flu 1.3×101 1.0×101-1.5×101 5.9×102 4.5×102-6.8×102 止水、Kemble底泥 
2日に1回 

 1.2×102 5.9×101-1.7×102 5.8×103 2.9×103-8.7×103 流水、OECD底泥 
2日に1回 

 >9.5×101  >4.7×104  流水、OECD底泥 
1日に1回 

TCC* 3.9×102 -3.9×102-1.1×103 1.9×104 -1.9×104-5.6×104 流水、OECD底泥 
1日2回 

MBT 2.6×101 2.2×101-3.1×101 1.2×103 1.0×103-1.4×103 止水、Kemble底泥 
2日に1回 

MTBT 6.8×100 6.1×100-7.6×100 3.1×102 3.0×102-3.5×102 止水、Kemble底泥 
2日に1回 

BT 3.8×101 3.0×101-4.7×101 1.7×103 1.4×103-2.1×103 止水、Kemble底泥 
2日に1回 

OHBT 1.9×101 1.4×101-2.4×101 8.6×102 6.4×102-1.1×103 止水、Kemble底泥 
2日に1回 

＊設定濃度に基づく 
 

G. japonicaの流水式底質毒性試験におけるFluの様々な媒体中の濃度と致死率、成長阻害の関係に関す

る結果を図1.7に示す。Cporeに基づいたLC50（2日に1回：1.3×101 µg/L、1日1回：>1.3×102 µg/L）はCsedと

同様に2日に1回の給餌条件で低くなった。一方、Coverに基づいたLC50（2日に1回：1.8×101 µg/L、1日1回：

4.1×101 µg/L）は給餌条件に関わらず既往文献（3.6×10 µg/L 17）、7.4×10 µg/L 18））と同程度の値であった。

成長阻害によるCoverおよびCporeに基づいたEC50（Cover 2日に1回：3.0×101µg/L、1日1回：2.6×101µg/L； Cpore 
2日に1回：2.2×101µg/L、1日1回：>1.3×102 µg/L）はそれぞれのLC50と同程度の値であった。これらの結
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果から、特に致死率で評価する場合には給餌頻度またはDOの変化が結果に影響を与えることが示唆さ

れた。 
OECD底泥と性状の異なる環境底泥2種を用いて、給餌条件が1日1回でFluのスパイク底泥による底質

毒性試験を行った（図1.8）。環境底泥では致死率および成長阻害の両方で濃度依存的な増加が確認され

なかったため、LC50値が得られなかった（小松川干潟 LC50：>4.7×104 mg/kg-oc；秋津の池 LC50：>1.0×104 
mg/kg-oc）。 

 

図1.7 FluのOECD底泥を用いた底質毒性試験での底質中濃度Csed、上層水中濃度Cover、 
間隙水中濃度CporeとG. japonicaの致死率（上）と成長阻害（下）の関係 

白抜きのプロットは測定濃度の値が<LOQであることを示す。 
 

４．２．３． 人工底泥を用いた海産ヨコエビのスパイク水による底質毒性試験 

底質毒性試験におけるG. japonicaへの毒性に対する多様な曝露経路の寄与について検討するために、

OECD底泥を用い、上層水にFluを添加し流水式で曝露する底質毒性試験を行った。結果は、環境底泥を

用いた試験結果と併せて図1.8に示す。スパイク水による底質毒性試験においてCporeおよびCfree, poreは最大

濃度区でもCoverに比べて低く、ほぼ検出下限値未満であった。これらの結果は、スパイク水中のFluの泥

側への移動が少なかったことを示す。一方、Coverに基づく致死率の用量反応曲線は、スパイク底泥によ

る底質毒性試験におけるCoverに基づく用量反応曲線と近接しており、CoverがG. japonicaの致死率に対し

て有効な曝露指標の1つであることが示唆された。なお、このCoverに基づく用量反応曲線に対し、スパイ

ク底泥による底質毒性試験におけるCfree, poreのデータは大きな乖離はないことから、汚染底質における間

隙水中のフリー溶存濃度が海産ヨコエビの試験系でも重要である可能性がある。今後より多くの同様の

試験結果が蓄積されることが望ましい。 
また、高濃度区におけるG. japonicaの巣は、視覚的に低濃度区に比べ小さかった。この原因として、

泥表面がFluに汚染されており営巣が忌避された、あるいはストレスにより営巣できなかった可能性が挙

げられる。このような行動の変化が、結果的にCoverと致死毒性との関係性として現れた可能性も考えら

れる。 
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図1.8 環境底泥とOECD底泥を用いたFlu底質毒性試験の比較 
白抜きのプロットは測定濃度の値が<LOQであることを示す。 

 
 

５．研究目標の達成状況 

サブテーマ１では、底生生物であるヨコエビを用いた底質-水曝露による有害化学物質の毒性評価を

行った。淡水産ヨコエビでは6物質、海産ヨコエビでは9物質を対象（5物質が共通であり全体で10物質）

に、人工底質へのスパイク試験を実施し、新たな毒性値を得た。また、曝露経路別の試験として、水ス

パイク試験（淡水2物質、海水1物質の計3物質）も実施し、底質スパイク試験と比較した。毒性試験系

の化学物質濃度はサブテーマ２で確立した手法を用いて分析した。水スパイクおよび底質スパイク毒

性試験の結果の比較より、間隙水中のフリー溶存濃度が淡水産ヨコエビの毒性および生物蓄積を説明、

予測するための適当な指標であることが明らかになった。同時に、非常に疎水性の高いBaPの生物蓄積

に対しては溶存有機物への収着態が寄与していることも示唆された。海産ヨコエビでは上層水溶存濃

度に基づく用量反応曲線が近接しており、上層水溶存濃度が曝露指標の一つとして有効であることが

示唆されたが、この用量反応曲線と底質スパイク試験時の間隙水中のフリー溶存濃度の関係も類似し

ており、淡水産ヨコエビで得られた知見と整合している可能性も示唆された。さらに、環境底泥を用い

た毒性試験によって、性状の異なる底泥間でも間隙水中のフリー溶存濃度から求めた毒性値がおおむ

ね一致することが確認できた。サブテーマ1の成果は英文国際学術誌に3報の原著論文として掲載され

た（1報はサブテーマ2との共同成果）。以上よりサブテーマ1で掲げた目標は全て達成されたと評価す

る。 
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Ⅱ－２ 底質中有害化学物質の分配挙動と生物利用性の評価 

 

国立研究開発法人国立環境研究所 

環境リスク・健康領域 曝露影響計測研究室  遠藤 智司 

環境リスク・健康領域 曝露影響計測研究室  FISCHER, Fabian Christoph (令和元～２年度) 

環境リスク・健康領域 曝露影響計測研究室  吉井 咲夢 (令和２～３年度) 

 

［要旨］ 

サブテーマ２では底質毒性試験系における化学物質の分配挙動をパッシブサンプリング手法等を用

いて測定し、サブテーマ１における毒性試験の結果を曝露経路の観点から解釈できるよう基礎データを

蓄積すること、さらに化学物質分配・収着への影響要因となる環境底泥の性状を抽出して、底質に存在

する化学物質の生物利用性の評価法について検討することを目的とした。目的を達成するため、１）パ

ッシブサンプリング手法を用いた底質毒性試験系における有機化学物質のフリー溶存濃度（Cfree）測定

法の確立、２）底質毒性試験系における各相の濃度測定による、物質分布の包括的な把握、３）環境底

泥及び人工底泥を用いた収着試験による収着に影響を与える底質性状の抽出、の3つを目標に研究を実

施した。 
パッシブサンプリング手法はポリマー被覆ガラスマイクロファイバーを用いた方法を検討した。方

法の確立に必要な情報である、底質毒性試験系におけるファイバー/水分配平衡の到達期間及びサンプ

ラー中の濃度をCfreeに換算するための換算係数について検証した。その結果、アミン類1種類を含む5種
類の有機化学物質について方法を確立し、底質毒性試験においてCfreeの測定に適用した。底質毒性試験

系における分配・分布挙動については、同じ5種類の物質について上層水・間隙水のCfree及び総溶存濃

度などを測定し、試験系内の水中濃度に急激な勾配があること、また上層水濃度は時間変動することを

明らかにした。2種類の物質についてはさらに生物体内濃度も測定し、底質毒性試験系における物質分

布を包括的に把握した。さらに収着・拡散などの挙動を考慮した物質輸送モデル用い、底質毒性試験系

における物質輸送のシミュレーションを行い、実測濃度が計算結果と概ね一致することを確認した。収

着試験では国内15地点の環境底泥を用いることにより、中性有機物質の収着係数が底泥の有機炭素含量

と正比例の関係にあることを示した。有機炭素/水分配係数（Koc）は環境底泥試料間で概ね一致し、ピ

ートモス含有人工底泥のKocともよく一致したことから、ピートモスが環境底泥の有機物と同等な収着

性状をもつことが示唆された。一方、セルロース含有人工底泥のKocは環境底泥のKocより3桁程度低

く、収着性が大きく異なることがわかった。アミン類の陽イオン界面活性剤については同じ底泥でも水

質条件によって収着係数が大きく変動し、さらなる検討の必要性が示唆された。収着性状に関する以上

の知見はサブテーマ３における平衡分配法の最適化や生物利用性の議論のために提供した。 
以上よりサブテーマ２で掲げた目標はすべて達成され、さらに追加の成果をあげたことから、サブ

テーマ２では当初目標を大きく越えた成果が得られたと評価する。 
 

１．研究開発目的 

サブテーマ２では底質毒性試験系での化学物質の分配挙動をパッシブサンプリング手法等を用いて

測定し、サブテーマ１における毒性試験の結果を曝露経路の観点から解釈できるよう基礎データを蓄積

すること、さらに化学物質分配・収着への影響要因となる環境底泥の性状を抽出して、底質に存在する

化学物質の生物利用性の評価法について検討し、サブテーマ３における底質リスク評価手法の構築に資

する知見を提供することを目的とした。 

 

２．研究目標 

パッシブサンプリングを用いた底質毒性試験系における有機化学物質のフリー溶存濃度測定法を確

立する。また2種類以上の物質について、底質毒性試験系におけるすべての相（上層水、間隙水、溶存
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有機物、底質粒子、生物）の物質濃度を測定し、物質の分布を包括的に把握する。さらに人工底泥・環

境底泥合わせて8種類以上について吸着試験を行い、分配挙動が異なる要因を抽出する。 

 

３．研究開発内容 

サブテーマ２では上記の研究目標を達成するため、１）底質毒性試験系におけるフリー溶存濃度

（Cfree）測定のためのパッシブサンプリング手法の検討、２）底質毒性試験系における分配・分布挙動

の測定・解析、３）環境底泥及び人工底泥を用いた収着試験による収着係数（Kd）と有機炭素/水分配

係数（Koc）の測定及び平衡分配法との比較を行った。対象物質にはサブテーマ１の毒性試験に合わせ

て、ベンゾ[a]ピレン（BaP）、クロルピリホス（CPS）、ベンジルドデシルジメチルアンモニウム

（C12-BAC）を用いた。C12-BACはアミン類の陽イオン界面活性剤である塩化ベンザルコニウムの主

要成分である。またパッシブサンプリングの検討試験や底泥を用いた収着試験ではBaPと同じく多環芳

香族炭化水素類（PAH）に属する物質（フェナントレン（Phe）、フルオランテン（Flu）、ピレン（Pyr）、ベンズ[a]
アントラセン（BaA））も比較のために用いた。 

 
３．１ パッシブサンプリング手法の検討 

サブテーマ１で行う底質毒性試験の試験系において化学物質のCfreeを測定するため、パッシブサンプ

リング手法を検討した。Cfreeは底質―水系における底生生物の化学物質曝露を評価する際に有効な指標

と考えられている1)が、本研究で実施するようなスパイク底質毒性試験で測定された例は少ない2)。 
本研究ではパッシブサンプラーとして、中性有機物質（PAH、CPS）にはポリジメチルシロキサンで

被覆されたガラスマイクロファイバー（PDMSファイバー）を用いた。4級アミン類のC12-BACについ

てはPDMSファイバーの濃縮性が低く、パッシブサンプラーとしての使用に適さないことが初期の実験

で明らかとなったため、別の複数のサンプラーを検討した。その結果、C12-BACにはポリアクリレー

ト被覆マイクロファイバー（PAファイバー）を用いることとした。 
パッシブサンプリング手法によるCfreeの測定では、物質がサンプラーと水の間で分配平衡に達している

ことが前提となる。底質毒性試験の実施期間中にファイバー/水分配平衡に到達するかを検討するため、以

下に記す予備試験を行った。Phe、Pyr、BaPの混合スパイク底泥を調製し、ビーカーの底に敷き詰め、

試験生物を入れずに半流水式底質試験系に供試した。PDMSファイバーは2–7 cmの小片に切り、有機溶

媒及び水で洗浄してから使用した。間隙水中Cfreeの測定のため、ファイバーを底質に埋め込んだ。また

上層水Cfreeの測定のため、ファイバーを底質直上に立てて設置した（図2.1）。複製試料を多数用意し、

1，3，5，7，10日目にファイバーを回収した。ファイバーは回収後、キムワイプで付着物を除去し、溶

媒抽出をした。抽出液を機器分析（３．４参照）により分析し、被膜PDMS中の濃度（CPDMS）の経時

変化を測定した。 
分配平衡到達に加え、サンプラー中の濃度をCfreeに換算するためには換算係数が必要である。CPDMS

は分配係数の定義から、PDMS/水分配係数（KPDMS/w）を換算係数とし、Cfreeに換算することができる

（つまり、Cfree = CPDMS/KPDMS/w）。中性有機物質のKPDMS/wはpH、塩類濃度、物質濃度の影響を受けにく

いことが報告されている3-5)。Phe、Flu、Pyr、BaA、BaPのKPDMS/wは文献中に測定値が報告されているた

め6)、その値を用いた。CPSのKPDMS/wは実測値が文献になかったため、本研究で測定した。測定ではバ

イアルにPDMSファイバーと水を入れ、溶媒に溶解したCPSをマイクロシリンジで少量添加し、2–12日
間振とうした。その後ファイバーと水を採取、CPDMSとCfreeを測定し、KPDMS/wを算出した。得られた

KPDMS/w = 104.43（n = 9）をCPSの値として用いた。C12-BACのKPA/wについても同様な実験を行った。

C12-BACにおけるCPAからCfreeへの換算については４．１に記載した。 
 
３．２ 底質毒性試験系における物質の分布・分配挙動の解析 

サブテーマ１で用いた半流水式底質毒性試験系における物質の分布・分配挙動を明らかにするた

め、上層水、間隙水、底質固体等さまざまな相の物質濃度を測定した。 
間隙水及び上層水のCfreeは３．１に記述した通り、PDMSファイバーまたはPAファイバーを用いたパ
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ッシブサンプリングにより測定した。すべての試験で底質にファイバーを埋め込み、間隙水のCfreeを測

定した。上層水は試験によって異なる位置にファイバーを設置し、底質直上や底質表面（底質―上層水

の界面）、上層水上部のCfreeを測定した（図2.1）。 
上層水の総溶存濃度（Cdiss＝Cfree＋溶存結合態濃度）の測定は10日間の底質毒性試験期間中、4、5回

行った。Cdissの測定のため、底質表面から約1–2 cm上方の上層水をガラスシリンジで採取し、ガラス繊

維ろ紙（0.4 μm孔径, GB-140, Advantec）によりろ過した。PAH及びC12-BACの測定ではろ液をアセトニ

トリルで希釈し、CPSの測定ではろ液をヘキサンで液液抽出し、それぞれ機器分析により測定した

（３．４参照）。 
間隙水のCdissの測定は、10日間の毒性試験後、底質をビーカーから回収し、遠心分離（10,000g, 30分, 

CR21, 日立工機）で生じた上澄みを上述の上層水Cdissと同様にろ過、希釈あるいは抽出することにより

行った。初期の実験によりCPSの上層水はろ過試料と未ろ過試料との間に濃度の差がないことが確認さ

れたため、以後はろ過をせずに分析し、Cdissとみなした。 
底質試料は凍結乾燥後、CPS及びPAHは50 vol% アセトン/ヘキサンにより超音波抽出し、CPSの場合

はシリカゲルにより精製して分析に供試した。PAHの場合は抽出液をアセトニトリルで希釈し、直接、

機器分析により測定した。C12-BACの抽出は1 M塩酸/メタノールを用いた超音波抽出により行った。抽

出液はクエン酸ナトリウム水溶液で中和した後、固相抽出カートリッジ（InertSep WCX FF 60mg, ジー

エルサイエンス）で精製し、機器分析により測定した。 
ヨコエビは乾燥、重量測定後、BaPはアセトニトリルで、C12-BACは1 M塩酸/メタノールで抽出し

た。抽出液は、BaP測定の場合はPTFEフィルターによるろ過、C12-BACの場合は上述の固相抽出カー

トリッジにより精製し、機器分析により分析した。 
底質毒性試験系における物質の分布・分配挙動について物理科学的プロセスに基づいた知見を得る

ため、濃度の測定に加え、物質輸送モデルを用いたシミュレーションを行った。このモデルは底質毒性

試験系における拡散、収着、希釈、溶存有機物（DOM）による促進輸送を考慮しており、物質の物性

を入力することで底質毒性試験系内の各位置、時間における濃度を計算することができる。モデルの詳

細については文献7に記載した。本研究ではモデル計算により得られた物質の上層水中濃度の時間変動

を実測濃度と比較した。 

 
図2.1 Cfree測定のために設置したポリマー被覆ガラスファイバーの位置 
（すべての実験ですべての位置にファイバーを設置したわけではない） 

 
 
３．３ 環境底泥及び人工底泥を用いた収着試験 

底質性状と収着挙動の関係を調べるため、環境底泥と人工底泥を用いて収着試験を行った。環境底

泥は霞ケ浦西浦8か所、茨城県つくば市近郊河川5か所、国立環境研究所内の池1か所、荒川河口干潟1か
所の計15か所から採取した（図2.2）。底泥試料は4°C、暗所で保管し、有機炭素含量（foc）と粒径分布

を測定した。人工底泥はOECDガドラインに準拠した方法で作製した試料（以下、OECD底泥。成分は

前章を参照）及びKembleら8)の方法で作製した試料（以下、Kemble底泥）を用いた。 
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図2.2 環境底泥の採取地点 

 
収着試験ではまず、底泥試料15 g（湿重量）を20 mLバイアルにとり、4 cm PDMSファイバー3本、1 

g/L NaN3水溶液5 mLを加え底質懸濁液を作成した。この懸濁液にメタノールに溶解した対象物質を少量

添加し、25℃恒温槽内で水平振とうした。28日後、PDMSファイバーを回収し、溶媒抽出の上、機器分

析により濃度を測定した（３．４参照）。各底質につき２つの複製試料を作製し、計6本のPDMSファ

イバーを分析した。得られたCPDMSからCfreeを算出し、マスバランスからKdを計算した。またKdをfocで

除すことにより、Kocを算出した。収着試験後の底質はアセトンで抽出し、添加した物質の回収率を確

認した。 
研究初期の検討段階ではCPS、ノニルフェノール、ヘキサクロロベンゼン、ヘキサブロモベンゼンに

ついても収着試験を行ったが、これらの物質は回収率（添加量に対する28日後の残存量）が50％以下と

低かった。これは28日間の試験中に一部が分解や揮発により消失したためと考えられる。一方、PAHに

ついてはどの底質でも60％以上の回収率が得られた。したがって底質試料間の収着性の比較はPAHを用

いて行うこととした。PAHはPhe、Flu、Pyr、BaA、BaP、BghiPの6種類を対象としたが、BghiPについ

ては28日と84日の振とう時間で結果に違いが見られ、28日間では収着平衡に達しない可能性が示唆され

たため、BghiPを除いた5種類のPAHを考察の対象とすることとした。 
陽イオン性のC12-BACではpHや共存イオンなど水質要因が底泥による収着に影響を与えることが予

想されたため、異なるpH、Ca2+濃度下におけるKdを測定した。OECD底泥100 mg-wetをガラス遠沈管に

とり、10 mLの純水、飼育水、飼育水+ CaCl2 (Ca, 100 mg/L)、または1 mM NaOHで２回ずつコンディシ

ョニングした（表2.1）。コンディショニングではコンディショニング用水溶液とともに1晩、遠沈管内

で振とう懸濁し、遠心分離の後、上澄みを除去した。その後、表2.1に記載の収着試験用水溶液を10 mL
入れ、C12-BACの初期濃度が2.5 mg/Lとなるよう、メタノールのストック溶液でスパイクした。ふたを

して24時間振とう後、PAファイバーを投入した。さらに72時間振とう後、PAファイバーを回収し、

0.1%ギ酸/アセトニトリルで抽出し、C12-BAC濃度を測定した。 
 

表2.1 C12-BACを収着試験で用いた水溶液 
 Pure water Test water Test water + 100 

mg/L Ca2+ 
Test water 
(NaOH-
conditioned) 

遠沈管 n = 4 n = 4 n = 4 n = 4 
OECD底泥 100 mg-wet 100 mg-wet 100 mg-wet 100 mg-wet 
コンディショニング

用水溶液 
純水 飼育水 飼育水+100 mg/L 

Ca2+ 
1 mM NaOH 

収着試験用水溶液 純水 飼育水 飼育水+100 mg/L 
Ca2+ 

飼育水 
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３.４ 機器分析 
 PAHは蛍光検出器付き高速液体クロマトグラフ（Prominence LC system、島津製作所）により同定・

定量した。CPSは重水素化CPSをサロゲートとして試料に添加し、大容量注入機能を有するオートサン

プラー・注入口（MPS2/CIS4、Gerstel）及びガスクロマトグラフ・質量分析計（7890A/5975C GC-MS, 
Agilent Technology）を用いて同定・定量した。C12-BACは重水素化C12-BACをサロゲートとして試料

に添加し、高速液体クロマトグラフ・タンデム質量分析計（6460 Triple Quad LC-MS , Agilent 
Technology）により同定・定量した。 
 

４．結果及び考察 

４.１ パッシブサンプリング手法の検討 

PDMSファイバー中の濃度（CPDMS）の経時変化を測定し、平衡の到達について評価した（図2.3）。3
種類のPAH（Phe、Pyr、BaP）について、上層水・間隙水とも5–10日でCPDMSの上昇が起きなくなること

が確認でき、底質毒性試験の期間である10日以内には平衡に達することが示唆された。一般にパッシブ

サンプリングではサンプラー/水分配係数が高いほど平衡到達に時間がかかるため、KPDMS/wがBaPの値

（105.2）より低いCPSも10日以内に平衡に達すると考えられる。 

 

図2.3 PDMSファイバー中の物質濃度の経時変化 
（左）間隙水、（右）底質直上の上層水。Phe, フェナントレン; Pyr, ピレン; BaP, ベンゾ[a]ピレン。

底質は各物質5 mg/kg-dryに調製、半流水式底質試験系で実験を実施。Hiki, K.; Fischer, F. C.; Nishimori, 
T.; Watanabe, H.; Yamamoto, H.; Endo, S., Environmental Toxicology and Chemistry 2021, 40, (11), 3148-

31589), Figure 2から転載。 
 

 

C12-BACについてはPAファイバーを用いたパッシブサンプリング手法を検討した。既報10)からC12-
BACのKPA/wはpH、Ca2+濃度、C12-BAC濃度に依存する可能性があると考えられたため、様々な水質条

件でCPAとCfreeの関係（収着等温線）を調べた。純水にCaCl2を溶解し、Ca2+濃度を10, 30, 100 mg/Lに設

定し収着実験を行ったところ、PAによる収着等温線は大きく変わらず、PAによる収着のCa2+濃度依存

性は比較的弱いことがわかった（図2.4A）。特にC12-BACが高濃度の場合、CPAとCfreeの関係はほぼ一

定であった。飼育水にHClを添加し、pHを変動させた実験では、pH 5.7–7.4の範囲では収着等温線の差

が比較的大きかったが、pH 7.4と8.0の収着等温線は近接していた（図2.4B）。サブテーマ１の底質毒性

試験では上層水、間隙水のどちらにおいてもpHは7–8程度であったが、この範囲でのPAファイバー収着

のpH依存性は低いと考えられる。図2.4BからpH 7.3–8.1における測定データを抽出し、新たに収着等温

線を作成した（図2.4C）。収着等温線は直線ではなかったため、データの内挿には次のフロイントリッ

ヒ―ラングミュア式を用いた。 
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= 1 +  

上式を図2.4Cのデータに当てはめ、CPAからCfreeへの換算につかった。 

 
図2.4 PAによるC12-BACの収着等温線のCa2+濃度依存性（A）、pH依存性（B）、及びBから抜粋し

たpH7.3–8.1のデータ（C） 
（C）の点線は傾き１を表す。 

 
４.２ 底質毒性試験系における物質の分配挙動 
 PAH及びCPSの上層水総溶存濃度（Cdiss,over）の経時変化を図2.5に示す。Phe、Pyr、CPSでは実験開始

後1日目から濃度が低下していき、10日目には最大到達濃度のおよそ半分程度となった。本研究で採用

した半流水式の底質毒性試験系は清浄な水を滴下し上層水を置換するため、物質の系外への排出により

上層水の濃度が低下した可能性が考えられる。10日間の実験期間中に濃度が一定ではないことは毒性試

験の結果を解釈する上で留意すべき点である。一方、BaPについてはCdiss,overの測定値のばらつきが大き

く、濃度低下の傾向は確認できなかった。BaPのばらつきの原因は、BaPが他の物質と比較して疎水性

が高く、Cdiss,overの測定の際にDOMを含むコロイド粒子による影響を強く受けていたことだと考えらえ

る。 

  

図2.5 底質毒性試験における上層水中総溶存濃度Cdiss,overの経時変化 
Hiki, K.; Fischer, F. C.; Nishimori, T.; Watanabe, H.; Yamamoto, H.; Endo, S., Environmental Toxicology and 

Chemistry 2021, 40, (11), 3148-31589), Figure 2から転載。Run 2がPhe、Pyr、BaPを用いた予備試験、Run 4
がCPSを用いたヨコエビ底質毒性試験の結果。 
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 底質毒性試験系におけるPhe、Pyr、BaP、CPSの間隙水及び上層水中Cfree、Cdissを比較した（図

2.6）。すべての物質について間隙水Cfree>上層水Cfree、及び間隙水Cdiss>上層水Cdissの関係が見られた。

間隙水と上層水の間には10倍以上の濃度差があることもあった。つまり系全体の濃度は均一ではなく、

全体を分配平衡の状態とみなすこともできないことがわかる。これまでの検討から上層水は比較的よく

混合している（濃度勾配がない）ことがわかっているため、間隙水と上層水の濃度差は底質―上層水界

面周辺に急激な濃度勾配があることを示唆している。毒性試験系内の水中濃度が均一でないことは、底

生生物の存在位置によって化学物質曝露の程度が異なることを意味している。底生生物はその習性や底

質の性状によって、底質に潜る場合もあれば、底質表層を歩行したり上層水を遊泳したりする場合もあ

るため、試験生物の行動に即した位置での曝露濃度が把握できれば理想的であると言える。 
上層水、間隙水のどちらにおいてもCdiss ≥ Cfreeであった。Cdiss（総溶存濃度）はCfree（フリー溶存濃

度）＋溶存結合態濃度であるため、この結果は妥当である。BaPでは特にCdissがCfreeに比して大きく、

間隙水では100倍程度の違いがあった。疎水性の高いBaPではDOMによる結合が強く、結合態のBaPが
高い割合で存在するためCdiss>>Cfreeであったと考えらえる。BaPより疎水性の低いCPSでは、DOM濃度

の高い間隙水ではCdiss > Cfreeであったが、DOM濃度の低い上層水では概ねCdiss = Cfreeであった。 

 

図2.6 底質毒性試験系における濃度の比較 
Hiki, K.; Fischer, F. C.; Nishimori, T.; Watanabe, H.; Yamamoto, H.; Endo, S., Environmental Toxicology and 

Chemistry 2021, 40, (11), 3148-31589), Figure 3から転載。Run 2がPhe、Pyr、BaPを用いた予備試験、Run 3
がBaPを用いたヨコエビ底質毒性試験、Run 4がCPSを用いたヨコエビ底質毒性試験の結果。Cfree,intfは底

質―上層水の界面、Cdiss,overlyingは底質直上におけるフリー溶存濃度（図2.1参照） 
 

 

 C12-BACの底質毒性試験時にも同様な測定を行い、上層水及び間隙水のCfreeとCdissを測定した。パッ

シブサンプリング手法により得られた間隙水、底質―上層水界面、上層水下部、上層水上部のCfreeの測

定結果を図2.7に示す。上層水上部（Cfree,over,H）及び下部のフリー濃度（Cfree,over,L）は、間隙水中の濃度

（Cfree,pore）と比較してそれぞれ19–320倍及び22–67倍低い値であった。C12-BACのCfreeは底泥から離れ

るにつれ低下し、その低下の程度は上述の中性物質と比べて著しかった。C12-BACでは底質から上層

水への物質輸送が比較的遅いことがうかがえる。上層水及び間隙水中のCdissとCfreeとを比較したとこ

ろ、上層水、間隙水のどちらにおいてもCdiss > Cfreeであった。つまりC12-BACは主に溶液中の微粒子や

DOMなどに吸着して存在していることがわかった。 
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図2.7 底質毒性試験系におけるC12-BACのCfreeの分布（左）及びCdissとCfreeの比較（右） 

測定位置については図2.1参照 
 

物質輸送モデルによるシミュレーションの結果と実際の上層水のCdissの測定値を図2.8に比較した。モ

デルシミュレーションの結果は実験値をやや過小評価する場合もあったが、概ねよく一致していた。

BaPは上述の通り実験値のばらつきが非常に大きかったが、モデルは測定濃度のオーダーは的確にとら

えていた。モデルは底質毒性試験系での収着、拡散、混合、DOM輸送の過程をシミュレーションして

おり、測定濃度との一致はこれらのプロセスが底質毒性試験系における物質分布を支配していることを

示唆する。特に、疎水性の高いBaPが上層水で比較的高い濃度で検出されたことはDOMによる輸送をモ

デルに組み込まなければ再現できず、高疎水性物質の物質輸送ではDOMが重要な役割を果たすと考え

られる。 

 
図2.8 半流水式底質毒性試験系における上層水Cdiss（Cdiss,over）の実験値と物質輸送モデルによるシミ

ュレーション結果の比較 
データ点は実測値（平均±標準偏差）、実線はシミュレーション結果 
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10日間の底質毒性試験後、ビーカーに残った底質試料を採取し、底質固体中の物質濃度（Csed）を測

定した。Csedは底質毒性試験開始時の値と変わらず、10日の試験期間中、ほぼ一定に保たれていること

がわかった。つまり分解や上層水の置換による物質の系外への流亡は、底質中の物質存在量に比べて少

ないといえる。 
底質毒性試験後に測定したCsedは、平衡分配法の考え方に基づき、Cfree,pore = Csed/(Kocfoc)の関係を用い

てCfree,poreに換算した。一般的な平衡分配法に従い、換算式中のKocにはKowから推定した値を用いた11)。

Csedを換算して得られたCfree,poreは、パッシブサンプリングによる実測値と比較した（図2.9）。Phe、
CPSについては、推算値は実測値の2–3倍の範囲で概ね一致した。しかしPyr、BaPについては推算値が

実験値の3–30倍となり、過大推定となった。これは平衡分配法で用いるKocの値が実際の値よりも低い

ことに起因する。以上の結果から、底質毒性試験により毒性値を算出する場合、Cfree,poreの値は平衡分

配法により推定するのではなく、パッシブサンプリングなどにより実際に測定するべきであるといえ

る。また平衡分配法により推算したCfree,poreが過大となる傾向があることは、平衡分配法が底質中物質

からの曝露を過大に見積る傾向にあることを意味し、リスク評価の際には留意すべきである。なお本研

究ではC12-BACのCsedも測定したが、陽イオン性のC12-BACは一般的な平衡分配法の適用範囲外なの

で、ここでは考察の対象としなかった。 

 

図2.9 半流水式底質毒性試験系における間隙水Cfree（Cfree,pore）のパッシブサンプリングによる実測値

（横軸）と平衡分配法（EqP theory）に基づく予測値（縦軸）の比較 
実線は１：１の関係を示す 

 
 

BaPとC12-BACについては底質毒性試験実施後、ヨコエビ生残個体の体内濃度（Cbody）の測定を行っ

た。Cbodyから算出した生物濃縮係数（BCF）についてはサブテーマ１で議論した。 
 

４.３ 収着試験による収着係数Kdと有機炭素/水分配係数Kocの測定 
15地点から採取した環境底泥を用いて測定したPAHのKdを、底泥のfocと比較した（図2.10）。Kdとfoc

の間には正比例の関係があった。この結果は中性有機化合物の底質粒子収着においては有機物が支配的

な役割を担うことを示し、諸外国からのこれまでの報告に沿う結果である11,12)。本研究はKdとfocの比例

関係が国内河川、湖沼にも適用できる可能性を示したといえる。 
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図2.10 環境底泥による収着係数Kdと有機炭素含量focの関係 

直線は原点を通過する回帰直線、誤差バーは複製試料の標準偏差（n = 6）を示す 
 

測定した環境底泥のlog Kocと人工底泥2種類のlog Kocを図2.11で比較した。環境底泥15試料のlog Kocの

標準偏差は0.3程度と小さく、採取地点間の有機物の収着性状に大きな違いがないことがわかった。

OECD底泥のlog Kocは環境底泥のlog Kocと近く、平均値同士の差は最大でも0.3 log値であった。OECD底

泥の作製に用いるピートモスが環境底泥中の有機物の収着性状をよく模しているものと考えられる。一

方、Kemble底泥のlog Kocは環境底泥やOECD底泥のlog Kocよりlog値で3程度低く（つまりKocが約

1/1000）、Kemble底泥による収着が非常に弱いことがわかった。これはKemble底泥の作製に用いるセ

ルロースの収着が非常に弱いことが原因であると考えられる13)。以上の結果から、人工底泥を用いて底

質毒性試験を実施する際、中性有機化合物に対する収着性状の観点からはKemble底泥よりもOECD底泥

が適しているといえる。 
図2.11ではlog Kowの値から推算したlog Kocの値も示した。ここで用いたlog Kocの推算法は図2.9の平衡

分配法による計算で使用した方法と同じである。log Kocの推算値は環境底泥やOECD底泥を用いて測定

したlog Kocの値と同程度か、やや低かった（1 log値以内）。これは図2.9の結果に沿う結果である。log 
Kocの推算値と実測値の間には差があることから、リスク評価においては実測のlog Kocがあればより望

ましいと考えられる。しかしlog Kocを低く見積もることはリスク評価では安全側の評価となるため、初

期評価においては誤差に留意しつつ平衡分配法による推算値を用いることも可能であると考えられる。 

 
図2.11 環境底泥のlog Koc（底泥15種類の平均±標準偏差）と人工底泥2種類のlog Koc（複製試料(n = 6)
の平均±標準偏差）。計算値はKarickhoff11)の関係式 log Koc = 1.00 log Kow – 0.21を用いて算出した。 
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 図2.12にC12-BACを用いた収着試験の結果を示した。Kdは純水でコンディショニング及び収着試験を

した場合に最も高かった。飼育水でコンディショニング及び収着試験をした場合、Kdは約1/3になっ

た。飼育水では、純水よりもイオン交換サイトで競合するCa2+イオンの濃度が高かったことが原因だと

考えられる。pHは7.7まで上昇したが、一般的にpHの上昇は、底泥の陽イオン交換容量を増加させC12-
BACのKdを高める方向に作用すると考えられるため、純水よりKdが低値であった理由とは考えられな

い。しかしながら、CaCl2 100 mg/Lの添加はKdに影響を与えなかった。1 mM NaOHで底泥をコンディシ

ョニングした場合、飼育水でコンディショニングをした場合に比べ、Kdはさらに低値であった。pHの

上昇がKdを低下させることは考えにくいため、1 mM NaOH洗浄により底泥から有機物が溶出した可能

性などが原因と考えられる。以上の結果から、陽イオン界面活性剤であるC12-BACにおいては収着試

験における底質のコンディショニング、水質条件がKdに大きな影響を与えることがわかった。Kdの一般

的な傾向を知るためにはより多くの条件での検討が必要ある。 

 
図2.12 収着試験により測定したC12-BACのlog Kd 

試験にはOECD底泥を用いた。誤差バーは複製試料の標準偏差（n = 4）。 
 

 
５．研究目標の達成状況 

パッシブサンプリング手法によるフリー溶存濃度の測定法を5種類の物質（Phe, Pyr, BaP, CPS, C12-
BAC）について確立し、底質毒性試験系において実施した。また2種類の物質（BaP, C12-BAC）につ

いては底質毒性試験系におけるすべての相の物質濃度を測定し、物質の分布を包括的に把握した。さ

らに環境底泥15種類を用いて収着試験を行い、収着係数は主に底質の有機炭素含量により決まること

を示した。さらにOECD底泥の有機炭素/水分配係数Kocが環境底泥と同程度であることを示した。追加

の成果として、物質輸送モデルを用いて底質毒性試験系における物質の分布・分配を物質物性・底質

性状と関連付けて示した。アミン類に属するC12-BACについても収着試験を行い、pHや塩濃度の影響

について考察した。サブテーマ２の成果は英文国際学術誌に2報の原著論文として掲載された。以上

よりサブテーマ２で掲げた目標はすべて達成され、さらに追加の成果をあげたことから、サブテーマ

２では当初目標を大きく越えた成果が得られたと評価する。 
 

６．引用文献 

1) Mayer, P.; Parkerton, T. F.; Adams, R. G.; Cargill, J. G.; Gan, J.; Gouin, T.; Gschwend, P. M.; Hawthorne, S. 
B.; Helm, P.; Witt, G.; You, J.; Escher, B. I., Passive sampling methods for contaminated sediments: 
Scientific rationale supporting use of freely dissolved concentrations. Integr. Environ. Assess. Manage. 



 

34 

5-1902 

2014, 10, (2), 197-209. 
2) Xu, Y.; Spurlock, F.; Wang, Z.; Gan, J., Comparison of five methods for measuring sediment toxicity of 

hydrophobic contaminants. Environ. Sci. Technol. 2007, 41, (24), 8394-8399. 
3) Jonker, M. T. O.; Muijs, B., Using solid phase micro extraction to determine salting-out (Setschenow) 

constants for hydrophobic organic chemicals. Chemosphere 2010, 80, (3), 223-227. 
4) Mayer, P.; Tolls, H.; Hermens, J. L. M.; Mackay, D., Equilibrium sampling devices. Environ. Sci. Technol. 

2003, 37, (9), 185A-191A. 
5) Niu, L.; Henneberger, L.; Huchthausen, J.; Krauss, M.; Ogefere, A.; Escher, B. I., pH-Dependent Partitioning 

of Ionizable Organic Chemicals between the Silicone Polymer Polydimethylsiloxane (PDMS) and Water. 
ACS Environ. Au 2022. 

6) Muijs, B.; Jonker, M. T. O., Temperature-Dependent Bioaccumulation of Polycyclic Aromatic Hydrocarbons. 
Environ. Sci. Technol. 2009, 43, (12), 4517-4523. 

7) Fischer, F. C.; Hiki, K.; Soetaert, K.; Endo, S., Mind the Exposure Gaps-Modeling Chemical Transport in 
Sediment Toxicity Tests. Environ. Sci. Technol. 2021, 55, (17), 11885-11893. 

8) Kemble, N. E.; Dwyer, F. J.; Ingersoll, C. G.; Dawson, T. D.; Norberg-King, T. J., Tolerance of freshwater 
test organisms to formulated sediments for use as control materials in whole-sediment toxicity tests. 
Environ. Toxicol. Chem. 1999, 18, (2), 222-230. 

9) Hiki, K.; Fischer, F. C.; Nishimori, T.; Watanabe, H.; Yamamoto, H.; Endo, S., Spatiotemporal Distribution 
of Hydrophobic Organic Contaminants in Spiked-Sediment Toxicity Tests: Measuring Total and Freely 
Dissolved Concentrations in Porewater and Overlying Water. Environ. Toxicol. Chem. 2021, 40, (11), 3148-
3158. 

10) Chen, Y.; Droge, S. T. J.; Hermens, J. L. M., Analyzing freely dissolved concentrations of cationic 
surfactant utilizing ion-exchange capability of polyacrylate coated solid-phase microextraction fibers. J. 
Chromatogr. A 2012, 1252, (0), 15-22. 

11) Karickhoff, S. W., Semi-empirical estimation of sorption of hydrophobic pollutants on natural sediments 
and soils. Chemosphere 1981, 10, (8), 833-846. 

12) Nguyen, T. H.; Goss, K.-U.; Ball, W. P., Polyparameter linear free energy relationships for estimating the 
equilibrium partition of organic compounds between water and the natural organic matter in soils and 
sediments. Environ. Sci. Technol. 2005, 39, (4), 913-924. 

13) Jonker, M. T. O., Absorption of polycyclic aromatic hydrocarbons to cellulose. Chemosphere 2008, 70, (5), 
778-782. 

  



 

35 

5-1902 

Ⅱ－３ 平衡分配法の最適化と包括的な底質リスク評価手法の構築 
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［要旨］ 

サブテーマ３では、現行の平衡分配法に基づき暫定的な底質リスク評価を行い、サブテーマ１の底

質毒性試験およびサブテーマ２の試験物質の分配挙動評価の対象とする化学物質の選定を行うこと、次

サブテーマ１およびサブテーマ２の試験結果を踏まえて平衡分配法モデルの最適化や性状の異なる底泥

間で換算可能な濃度単位の指標の検討を行い、最後に包括的な底質リスク評価手法を構築することを目

的とした。 

平衡分配法による暫定的なリスク評価では、化審法の優先評価化学物質および環境リスク初期評価対

象物質等のうち底質移行性が懸念され、かつPECが入手できた計142物質についてECHAガイダンス文書

に基づきPNECを算出し、黒本調査等の環境中最大濃度をPECとしてPEC/PNECを算出した結果、58物質

（41%）でPEC/PNEC > 1となり底質リスクが懸念されることが分かった。58物質の中から、PEC/PNEC
値や物性等を踏まえて疎水性有機化合物11物質、アミン類4物質、金属2物質を試験候補物質として選定

した。 
平衡分配法の最適化では、まず現行の平衡分配法とサブテーマ１で得られた底質毒性試験結果の比較、

さらに既存文献データを用いた平衡分配法および底質毒性試験結果による種の感受性分布（SSD）の比

較を行ったところ、底生生物と生物分類が近い甲殻類や昆虫の毒性値、環境底泥（試験底泥）に近い有

機物含有量（fOC）や有機炭素/水分配係数（Koc）を用いることで平衡分配法による評価の信頼性が上が

り、スクリーニング評価として平衡分配法は活用可能であることが示された。平衡分配式のパラメータ

ーとしてfOCの最適化のため国内底泥のfOC分布を調査した結果、中央値は約2%であり、現行のデフォル

ト値10%では毒性を過小評価していることを明らかにした。性状の異なる底泥間で互換性のある濃度単

位の指標として、サブテーマ１および２より間隙水のCfreeが挙げられた。さらに、試験物質や曝露条件

および試験生物の生息位置に応じて、適切な位置での曝露濃度を測定することが重要であると考えられ

た。 
最後にすべての検討結果および諸外国制度の最新情報を踏まえて本研究から包括的な底質リスク評

価手法に対する提言事項を整理し、環境リスク初期評価および化審法リスク評価に対し、包括的な底質

リスク評価手法案を提案した。評価は段階的なものとし、平衡分配法をスクリーニング評価として活用

する、イオン性有機化学物質についてもKdをトリガー値として評価対象とする、平衡分配法による評価

の信頼性を上げるためには水生生物の毒性値に甲殻類等を含める、底質毒性試験を用いた高次のリスク

評価の際に、Cfreeを用いてPNECやPECの精緻化を行うといった提言を組み入れた。 

 

１．研究開発目的 

サブテーマ３では、現行の平衡分配法に基づき暫定的な底質リスク評価を行い、サブテーマ１の底

質毒性試験およびサブテーマ２の試験物質の分配挙動評価の対象とする化学物質の選定を行うこと、さ

らに、サブテーマ１およびサブテーマ２の試験結果を踏まえて平衡分配法のパラメーター等の最適化を
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行い、性状の異なる底泥間で換算可能な濃度単位の指標の検討および包括的な底質リスク評価手法を構

築することを目的とした。 

 

２．研究目標 

化審法の優先評価化学物質や環境リスク初期評価対象物質などから底質への移行性が懸念される物

質（log Kow >3など）を対象に、平衡分配法による予測毒性値PNECを用いてリスク評価（PEC/PNEC）

を実施し、吸着特性や分配挙動が異なると考えられる①疎水性有機化合物、②アミン類、③金属から数

種類ずつ、試験候補物質を選定する。そして、サブテーマ１の毒性試験結果およびサブテーマ２の分配

挙動解析結果を踏まえ、平衡分配式で用いるパラメーターなどの最適化や性状の異なる底泥間で互換性

のある濃度単位の指標の考案など、包括的な底質リスク評価手法を提案する。 

 

３．研究開発内容 

３．１ 試験候補物質の選定 

 サブテーマ１の底質毒性試験、サブテーマ２の試験中の分配挙動評価の対象とする試験物質を選定す

るため、化審法の優先評価化学物質（令和元年度4月時点233物質）や環境省の環境リスク初期評価1～17
巻（平成30年度）において生態リスク評価が実施された308物質（優先評価物質との重複あり）、その他

環境底泥中の検出物質のうち、底質への移行性が懸念される物質（log Kow > 3など）を対象に、既存の平

衡分配法に基づき予測無影響濃度PNECを算出し、環境中予測底質濃度PECとの比PEC/PNECによって暫

定リスク評価を行った。PEC/PNEC > 1となった物質から、吸着特性や分配挙動が異なると考えられる①

疎水性有機化合物、②アミン類、③金属から数種類ずつ、試験候補物質を選定した。 

３．１．１ 平衡分配法によるPNECsedの算出 

 平衡分配法とは、対象物質が底質粒子と水の間で平衡分配式に従って分配していると仮定し、水生生

物に対する水中の予測無影響濃度（PNECwater）から、平衡分配式に基づき底質のPNEC（PNECsed）を推

定する方法である。EUの化学物質管理・規制を所管するECHA（欧州化学機関）のガイダンス文書1)で

は底質粒子の起源は浮遊物質であるとして、PNECwater（mg/L）から浮遊物質/水分配係数（Ksusp-water）

を用い、次式に基づいてPNECsedを算出する。 

( ⁄ ) = ∙ ∙ 1000 ∙  （式1） 

=  +  ∙ ∙ ∙  （式2） 

Ksusp-water: 浮遊物質/水分配係数 (m3 /m3), RHOsusp: 浮遊物質のかさ密度 (kgwwt/ m3)(デフォルト値

=1,150) , CONVsusp: 湿重換算係数 (デフォルト値=4.6), Fwater susp: 浮遊物質の液相率 (デフォルト値

=0.9), Fsolid susp: 浮遊物質の固相率 (デフォルト値=0.1), Foc: 有機炭素重量比 (デフォルト値=0.1), 
Koc: 有機炭素/水分配係数, RHOsolid: 固体密度 (デフォルト値=2,500 kg/m3) 

 デフォルト値に基づき式1と式2を整理すると、式3となる。 
( ⁄ ) = (3.6 + 0.1 ) ∙  （式3） 

 PNECwaterは、化審法の詳細リスク評価や化学物質の環境リスク初期評価において、水生生物の毒性

試験の収集・信頼性評価および不確実係数の適用によって算出された値を用いた。Kocの信頼できる測

定値が得られていない物質については、US EPAのKOCWIN（EPI Suiteに含まれる）を用いて、構造情

報から推計するMCI（Molecular Connectivity Index: 一次分子結合指数）法で求めた推定値を使用した。

log Kow > 5の物質は底質に強く吸着するため、底質粒子摂取等による曝露影響があるとして、求めた

PNECsedをさらに10で割った1)（ガイダンス文書では、正確にはPEC/PNECを10倍にする）。 
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３．１．２ 底質環境中予測濃度PECsed 

 PECsedは化審法の詳細リスク評価や化学物質の環境リスク初期評価時に収集されたデータ（環境省化

学物質環境実態調査（黒本調査）など）に加えて、門上らの「自動同定・定量データベースシステム（AIQS-
DB）」を用いたGC/MSによる洞海湾の底質スクリーニング調査2)などの論文報告値も用いた。淡水域と

海水域、複数年のデータがある場合は、過去10年（2008～2018年）の最大値を使用した。ただし2008年
以前のデータしかない場合はなるべく新しい最大データを用いた。 

 
３．２ 平衡分配法モデルの最適化 

３．２．１ 平衡分配法と底質毒性試験結果の比較 

 ３．１で算出した平衡分配法によるPNECsedと底質毒性試験結果によるPNECsedの比較を行った。底質

毒性試験は環境省試験データ（セスジユスリカ底質添加試験）およびSpiked Sediment Toxicity Database3)、

その他学術論文より収集した。PNECsedの導出は、化審法における優先評価化学物質に関するリスク評価

の技術ガイダンス4)（ECHAガイダンス文書1)に準拠）に基づき、異なる生息・食餌形態をもつ底生生物

種数に応じて、表3.1に示すアセスメント係数（AF）を適用した。また、AFを適用せずに直接毒性値を

比較するため、式4により水生生物の毒性値Cwaterから底質毒性値Csedに変換して比較を行った。 

( ⁄ ) = ∙ ∙ (mg/L) （式4） 

表3.1 底質毒性試験によるPNECsed導出のためのアセスメント係数 
入手可能な試験結果 アセスメント係数 

急性毒性値がある（LC50） 1000 
1生物種の慢性毒性値がある（NOEC） 100 
生息・食餌条件が異なる2生物種の慢性毒性値がある（NOEC） 50 
生息・食餌条件が異なる3生物種の慢性毒性値がある（NOEC） 10 

 

３．２．２ 平衡分配法と底質毒性試験による種の感受性分布の比較 

平衡分配法による毒性値と底質毒性試験による毒性値を、種の感受性分布（SSD）を用いて比較し

た。平衡分配法における水のみ試験データはEnvironTox ver 1.3.0（https://envirotoxdatabase.org）より取

得し、底質毒性試験データはSpiked Sediment Toxicity Database3)とその他学術論文より収集した。とも

にLC50を指標とする試験データとlog KOW >3の物質のみを対象とした。水のみ試験データは式5の平衡

分配式によって底質毒性値Csed,EqP（mg/kg-OC）に変換した。 

, = ∙    （式5） 

さらに多くの水のみ試験の期間が24–96時間であるのに対し、底質毒性試験は10–14日間で実施されて

いるため、式6、7を用いて試験期間の補正をおこなった。なお式6、7におけるCsed,EqPの添え字は試験期

間（日）を示しており、式は既往文献12)と収集したデータの解析によって取得した。 

, , = , , ÷ {(0.0988 ∙ log + 0.981) ∙ 2.56}     < 4 （式6） 

, , = , , ÷ 2.56     4 ≤ < 10 （式7） 

試験期間補正済みの平衡分配法の毒性値と底質毒性試験の毒性値に関して、それぞれ3生物種以上のデ

ータを有する物質の対数正規分布に従うSSDを求め、HC50およびHC5（50%および5%の種が影響を受

ける濃度）を比較した。 
 

３．２．３ 国内底泥の有機炭素含有量 

 サブテーマ２の収着試験による収着係数Kdと有機炭素/水分配係数Kocの測定結果（II－２の４．３）

により、中性有機化合物の底質粒子収着においては有機物が支配的な役割を担うことを示された。収着

試験に用いた霞ケ浦、荒川河口、つくば市近郊河川や池の底泥のfocは0.14～9.1%（II-1の表1.1、II-2の
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図2.10）と大きく幅があったが、ECHAガイダンス文書のデフォルト値である10%が使用されている。

focが10%というのは閉鎖的な水域で植物の堆積や人為的有機汚染などで有機物が堆積している泥状底泥

のレベルであり、上記の通り、国内底泥を代表しているとは言い難い。式1、2に示す通り、focが高いほ

どPNECsedは高くなるため、安全側の評価にはならなくなる。そこで国内底質調査データにより国内底

泥のfocのレベルを調査した。調査対象は環境省の黒本調査（平成27年度～令和元年度）、国土交通省の

平成12年全国一級河川におけるダイオキシン類に関する実態調査等の結果、九都県市首脳会議環境問題

対策委員会水質改善専門部会による東京湾の底質調査（平成27年度～令和元年度）とした。また、focを

測定した試料は限られていることから強熱減量との相関関係を評価した。 

３．２．４ 有機炭素/水分配係数Koc 

 ３．２．１の平衡分配法と底質毒性試験結果との比較や、サブテーマ２で実施された人工底泥を用い

た底質毒性試験中の分配挙動解析より得られたKocと推定値によるKocの比較（II－２の４．３）を踏まえ、

適切なKocの選択について考察を行った。 
 

３．３ 底質毒性試験結果に影響する試験条件の検討 

 淡水産ヨコエビH. aztecaとユスリカChironomus dilutusの既存の底質毒性試験データを用いて、毒性値

のばらつきに影響する試験条件を検討した。底質毒性試験データはSpiked Sediment Toxicity Database3)と

その他学術論文より収集し、同一物質・同一生物種の組み合わせに対して複数回の試験データが存在す

るデータを対象にした。さらに、底質濃度を試験前後に一度でも実測していないデータと、極端な試験

条件（水温18°C以下や底泥のaging中に凍結するなど）のデータを除外した。収集した有機物含有量で補

正した毒性値LC50（mg/kg-OC）は式8の線形回帰モデルで解析し、補正済み赤池情報量基準（AICc）を用

いて最も予測力の高いモデル群を選択した。 
50 = + , ∙ + , ∙ ℎ + , ∙  + ∙  + , ∙ ℎ + , ∙  + , ∙ + ∙ -  +    （式8） 

なお式8の は回帰係数を示し、Species、Chemical、Sediment type（環境底泥/人工底泥）、Spiking method
（溶媒添加法/シェルコーティング法/砂コーティング法/水スパイク法）、Water renewal（換水あり/なし）、

Feeding（給餌あり/なし）は0/1の値をとるダミー変数、Aging periodとSediment-water ratioは連続変数を示

し、rnは試験機関の違いを考慮したランダム効果を示している。式7の回帰モデルは、全データ、H. azteca
のみのデータ、最も試験数の多いビフェントリンのみのデータの3セットで解析し、推定結果の頑健性を

検証した。 
 

３．４ 性状の異なる底泥間で換算可能な濃度単位の指標の検討 

 サブテーマ１で実施された底質毒性試験と水のみ試験の比較、人工底泥と環境底泥を用いた底質毒性

試験の比較（II－１の４．１）およびサブテーマ２の性状の異なる底泥間でのKocの比較（II－２の４．３）

を踏まえて、性状の異なる底泥間で換算可能な濃度単位の指標の検討を行った。 

 
３．５ 包括的な底質リスク評価手法の検討 

 まず本研究結果から包括的な底質リスク評価手法に対し提言できることを整理した。さらに諸外国の

底質リスク評価手法1)5)6)を参考に、現在、国内で底質リスク評価が施行されている、化審法の優先評価化

学物質のリスク評価ガイダンス4)および環境リスク初期評価の底質の生態リスク評価手法（暫定案）に対

し、包括的な底質リスク評価手法案を作成した。 
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４．結果及び考察 

４．１ 試験候補物質の選定 

４．１．１ 平衡分配法による暫定的なリスク評価 

 環境リスク初期評価の1～17巻で生態リスク評価が実施された308物質および化審法の優先評価化学物

質232物質（平成31年度時点）のうち、log Kow > 3またはその他の吸着メカニズムによって底質への移行

性が懸念される物質（金属や界面活性剤など）に対し平衡分配法によりPNECestを算出し、このうちPEC
が入手できた計142物質（log Kow > 3は105物質、その他は37物質）についてPEC/PNECを算出した。なお、

環境リスク初期評価と化審法で重複して評価されている15物質については、主に化審法によるリスク評

価結果を採用した。PECが測定下限値のため、不等号付きで0.1以上となった物質も図3.1の度数分布図に

分けて示した。142物質中58物質（41%）でPEC/PNECest > 1となり、高いものは1000を超えた。log Kow と
PEC/PNECの関係を図3.2に図示すると、log Kow > 3の71物質（PEC/PNECestが未満値のものや金属類など

は除く）のうち約半分の35物質がPEC/PNECest > 1となった。log Kow > 3の物質のうちPEC/PNECの上位10
物質を表3.2に示す。なお、令和2年度以降に入手できた毒性情報や環境中濃度等を用いて再計算を行っ

たため、中間評価報告書とは順位が異なっている。上位10物質中6物質がフェニトロチオン（MEP）、ク

ロルピリホス（CPS）などの殺虫剤、3物質がPAHsであった。殺虫剤は甲殻類に対する感受性が高いため

PNECsedが低くなり、高いリスクが示されたが、CPSは最近の測定データがなく1990年の黒本調査結果を

採用したため、過大評価されている可能性がある。PAHsのPECは主に洞海湾のデータであり2)、クリセ

ンやフルオランテン（Flu）以外のPAHsもPEC/PNECが高いものが多かった。ノニルフェノール（NP）は、

化審法の詳細リスク評価書の暫定案（平成30年度時点）のPNECwaterとしてメダカ多世代試験結果が用い

られたため、甲殻類や多毛類が多い底生生物とは感受性が異なる可能性が懸念される。 

   

図3.1 PEC/PNECの度数分布        図3.2 Log KowとPEC/PNECの散布図 
 

表3.2 PEC/PNEC上位10物質（log Kow > 3） 

 
巻は環境リスク初期評価の巻号、優は化審法優先評価化学物質の通し番号 
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巻 優 CAS 物質名 logKow PNECwater

(µg/L)
生物群

不確実
係数

Koc PNECsed

(μg/g dw)
PEC
(µg/g) 水域

調査
年度

PEC/
PNEC

2 122-14-5 フェニトロチオン 3.3 2.1.E-04 ミジンコ慢 100 1194 2.6.E-05 0.051 海水 2012 2000
9 218-01-9 クリセン 5.73 6.3.E-03 藻類急 100 400000 2.5.E-02 38 淡水 2008 1500
8 2921-88-2 クロルピリホス 5.27 3.5.E-04 ミジンコ急 100 7170 2.5.E-05 0.033 淡水・海水 1990 1300

2 86 25154-5-3, 84852-
15-3など

ノニルフェノール 5.28 6.3.E-02 魚類慢 10 10000 6.3.E-03 5 淡水 2004 790

8 206-44-0 フルオランテン 5.07 6.0.E-03 アミ慢 100 93300 5.6.E-03 2.3 海水 2017 410
5 120-12-7 アントラセン 4.45 2.8.E-03 魚類急 1000 30000 8.4.E-03 3.42 海水 2007 410
8 52645-53-1 ペルメトリン 6.5 2.0.E-04 アミ急 100 1815 3.7.E-06 0.0013 淡水 2000 350
1 118-74-1 ヘキサクロロベンゼン 6.2 2.0.E-03 藻類慢 1000 6195 1.2.E-04 0.03 海水 2009 240
1 50-29-3 p,p'-DDT 6.38 2.0.E-03 魚類急 100 168600 3.4.E-03 0.7 海水 2009 210
1 72-20-8 エンドリン 5.34 1.0.E-03 魚類急 100 20090 2.0.E-04 0.038 海水 2008 190



 

40 

5-1902 

 また、log Kow ≤ 3またはlog Kow未算出でもPEC/PNECest > 1となった物質は21物質あり（図3.2）、ヒド

ラジン、ジクロルボス、ヒドロキノン、アニリン類やアミン類が挙げられた。これらの物質の中には

Kocの推定値を用いたためにPNECsedが小さくなり、リスクが過大評価された可能性もあることに留意す

る。しかし暫定的には、現行の底質リスク評価手法に基づき評価対象種をlog Kow > 3の物質だけにする

と、36%の物質の底質リスクを見落とす可能性があることが分かった。 

 

４.１.２ 試験候補物質の選定 

４.１.１のPEC/PNECを参考に、分配挙動が複雑な揮発性物質や酸性物質、実験室におけるバックグラ

ウンド汚染が懸念されるフタル酸エステル類やPOPs規制物質は除外して、試験候補物質の選定を行った

結果、疎水性有機化合物として、殺虫剤よりMEP、CPS、フェノール類よりNP、4-t-オクチルフェノール、

2,6-ジ-tert-ブチル-4-メチルフェノール、PAHsとその誘導体よりFlu、ピレン（Pyr）、ベンゾ[a]ピレン（BaP）、
アントラキノンなどの計11物質が候補として挙げられた（表3.3）。MEPとCPSでは、近年使用量が増加

傾向にあるCPSを試験物質とした。殺菌剤のトリクロカルバン（TCC）は環境省による生態リスク評価

は未実施であるが、類似用途のトリクロサン（TCS）の底質リスクが高かったため、環境省データから

暫定的に算出したところ、PEC/PNECestは34と19番目に高かった。徳島の河川底泥では実際にユスリカに

対し、TCSやTCCに由来する影響が示唆されたが7)、ヨコエビの既存試験データがないためTCCを試験物

質とした。 
 Kowだけでは底質への吸着性がうまく予測できないアミン類としては、ジフェニルアミン、優先評価化

学物質でカチオン界面活性剤のN-[3-(ジメチルアミノ)プロピル]ステアルアミドが挙げられた。なお、後

者は環境測定データが得られなかったため、化審法のリスク評価（一次）評価IIから、曝露シナリオによ

る推計モデル（G-CIEMS）の最大値をPECに用いた。同じく、現時点でPECが得られていないが、PNEC
が小さい物質として、４級アミンの塩化ベンザルコニウム（アルキル（C=12～16）（ベンジル）（ジメ

チル）アンモニウムの塩、以下BAC）やN,N-ジメチルドデシルアミンも将来的にリスクが懸念される物

質として優先度が高いと考えられた。特にBACは消毒剤の有効成分として約半数の製品に含まれており、

新型コロナウイルスの流行に伴い世界的に製造量が急増しているため8)、今後のリスク増加が特に懸念

される物質として採用した。 
 

表3.3 試験候補物質の暫定リスク評価結果 

  
赤字は中間評価報告書からの修正・見直し箇所 

 

巻 優
分
類

CAS 物質名 logKow PNECwater

(µg/L)
生物群

不確実
係数

Koc 水域
調査
年度

PEC/
PNEC

2 - 122-14-5 フェニトロチオン 3.3 0.00021 ミジンコ慢 100 1194 2.6.E-05 0.051 海水 1990 2000
8 - 2921-88-2 クロルピリホス 5.27 0.00035 ミジンコ急 100 7170 2.5.E-05 0.033 淡水・海水 1974 1300

2 86 25154-5-3,
84852-15-3など

ノニルフェノール 5.28 0.063 魚類慢 10 10000 6.3.E-03 5.0 淡水 2004 790

8 - 206-44-0 フルオランテン 5.07 0.006 アミ慢 100 93300 5.6.E-03 1.1 淡水 2017 200
- - 101-20-2 トリクロカルバン 4.90 0.014 藻類慢 100 62800 8.8.E-02 3.0 海水 2008 34

6 64 128-37-0 2,6-ジ-tert-ブチル-4-メチ

ルフェノール
5.1 5.3 魚類慢 10 8183 4.4.E-01 6.9 海水 2007 16

5 - 50-32-8 ベンゾ[a]ピレン 5.97 0.005 ミジンコ急 1000 11800000 5.9.E-01 12.3 海水 2007 21
7 - 129-00-0 ピレン 4.88 0.04 ミジンコ急 100 77600 3.1.E-01 19 海水 2007 62
9 - 84-65-1 アントラキノン 3.39 0.94 アミ急 100 5207 4.9.E-01 3.7 淡水 1988 7.5
2 157 140-66-9 4-t-オクチルフェノール 4.46 0.14 魚類慢 50 3500 5.0.E-02 0.086 淡水 2010 1.7

16 - 132-65-0 ジベンゾ[b,d]チオフェン 4.38 0.6 藻類急 100 1380 8.5.E-02 0.14 海水 2008 1.6
5 - 122-39-4 ジフェニルアミン 3.5 0.27 藻類慢 100 417 1.2.E-02 0.12 海水 2002 9.8

- 153 7651-02-7
N-[3-(ジメチルアミノ)プ
ロピル]ステアルアミド

2.01
(7.35) 0.002 ミジンコ慢 100 152000 3.0.E+00 12 b 淡水 - 4.1

184 68424-85-1など

アルキル(C=12～16)(ベ
ンジル)(ジメチル)アンモニ
ウムの塩（塩化ベンザルコ
ニウム）

2.93 0.084 ミジンコ慢 50 271700 2.3.E+00 - 　- - -

14 165 112-18-5 Ｎ, Ｎ-ジメチルドデシルア
ミン

4.50 <0.052 藻類慢 50 7400 < 3.9.E-02 - 　- - -

15 15 7440-28-0 タリウム及びその化合物 - 0.081 ヨコエビ急1000 Kd=2000 1.6.E-01 0.51 淡水 - 3.1
15 15 13494-80-9 テルル及びその化合物 - 12 ミジンコ急100 Kd=79433 9.5.E+02 0.70 海水 2003 7.E-04

PNECsed

(μg/g dw)
PEC

(µg/g)

ア
ミ
ン

金
属
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 金属類として中間評価報告書では、タリウムやテルルをPEC/PNECが高い物質として挙げたが、用い

たKocの推定値に課題があった。Kocの推定に用いたUS EPAのKOCWINは、無機化学物質は適用範囲外で

あり、過小なKoc（13.22）によりPNECが低くなり、リスクが過大評価された可能性がある。タリウムは

有機物や鉄への吸着性は低く、粘土鉱物やマンガン酸化物等に吸着しやすいとされ9)、テルルも底質中

で、有機物画分より酸抽出画分の方が多いことが報告されている10)。よって式3のような有機物（foc）へ

の吸着に基づく式は有効ではないため、水-底質分配定数Kdによるシンプルな平衡分配式PNECsed＝Kd×

PNECwaterを用いて再計算を行った。底泥を用いた収着実験から算出されたKd（タリウムは2000 L/kg9)、

テルルは約79433（log Koc = 4.9 10)）を用いてPNECsedを算出すると、タリウムは0.16、テルルは950となり、

PEC/PNECもタリウムは1300から3.1、テルルは10から7.3×10-4と低くなった。ただしKdも底泥中の粘土

鉱物やマンガンなどの含有量によって変化するため、文献値の底泥と成分が異なる場合は、過大あるい

は過小評価となっている可能性に留意する必要がある。また金属は、疎水性中性物質やアミン類とは測

定方法も生物利用性画分に関するアプローチも大きく異なるため、本研究では疎水性中性物質とアミン

類より炭素鎖長12のBACのみ対象とすることとした。 
 

４．２ 平衡分配法モデルの最適化 

４．２．１ 平衡分配法と底質毒性試験の比較 

 サブテーマ１の底質毒性試験で算出された毒性値（LC50）と他の底生生物の文献値から表3.1に基づき

導出した PNECsed(exp)と、表 3.3の平衡分配法による PNECsed(est)を図 3.3(a)に示した。NPと Fluは
PNECsed(est)の方が2桁以上低くなり、平衡分配法の方が安全側の評価となった。NPの場合、前項で述べ

た通り、キーデータとしてメダカ多世代試験のNOECが用いられており、毒性を過大評価している可能

性がある。Fluの場合はアミの慢性毒性値にアセスメント係数（AF）= 100を適用し、FluがLog Kow> 5の
ためさらに10で除したことで小さな値になった。一方、BaPは底質毒性試験によるPNECsed(exp)の方が3
桁以上低い値となった。底質毒性試験は本研究よりヨコエビの急性毒性値（LC50）および文献よりユス

リカ属C. dilutusの慢性毒性値（NOEC = 0.03 mg/kg）が得られており、ユスリカの慢性毒性値にAF =100
を適用し3.0×10-4 mg/kgと低くなった。平衡分配法ではAF = 10000を適用した上で0.59 mg/kgであり、BaP
の場合は平衡分配法が必ずしも安全側の評価にならないことが示された。 

PNECの場合、キーデータとなる水生生物と底生生物の感受性差、入手可能なデータ数によって変わる

AFの影響を大きく受ける。そこで、水生生物の既存のキーデータではなく甲殻類の急性毒性値を用い、

直接毒性値を比較するため、式4より甲殻類の急性毒性値にKocおよびfoc（底質毒性試験時の値とする）

をかけて予測毒性値Csed(est)を算出し、本研究で得られたヨコエビの実験毒性値LC50と比較したところ、

BaP、MBTとその変化物でその差は10倍以内に収まり、BaPは同程度になった（図3.3(b)）。BaPの平衡分

配法に用いたミジンコD. pulexの急性毒性値は同じであることから、PNECでの差はPNECsed(exp)でキー

データに用いたユスリカ属の感受性が本研究で用いたヨコエビの感受性より著しく高かったことが原因

とみられる。CPSは淡水産のH. aztecaは平衡分配法との差が約10倍以内であったが、海産のG. japonicaと
は2桁以上異なった。G. japonicaのLC50は設定値であることから、淡水産と海産の感受性差を論じるには

更なるデータの蓄積が必要である。NP、Flu、TCC、BACは平衡分配法の方がまだ1桁以上小さいことか

ら、さらに水生生物の毒性値をH. aztecaの急性毒性値（CPSとBACはサブテーマ１で実施した10日間水

のみ試験のLC50）とすると、ほぼすべて10倍以内の差に収まった。すなわちヨコエビの底質毒性値は、

平衡分配法で水生生物の毒性値として感受性が同等な生物種のデータを用いると、ある程度予測可能で

あることが分かった。また、平衡分配法はよく「底生生物は主に間隙水から曝露を受けている」と仮定

していると言われるが1)、正確には「底質濃度と間隙水濃度と底生生物が平衡状態にあり、底生生物は水

からの曝露、任意の平衡状態にある相（間隙水または底質）からの曝露（呼吸や摂餌、接触による）、

またはその両方から同等の曝露を受けている」と仮定しており5)11)、間隙水を主要な曝露経路と限定して

いるわけではない。実際サブテーマ１の表1.3よりBaPではDOM収着態の寄与が示唆されたが、H. azteca
の96h-LC50を用いた平衡分配法による予測毒性値は実験毒性値の約3倍程度であり、スクリーニング評
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価としては許容範囲内であると考えられる。 

 
図3.3 平衡分配法（X軸）と底質毒性試験（Y軸）の比較：(a) PNECsed、(b)(c) 急性毒性値Csed 

(a)の青字は適用した不確実係数{平衡分配法, 底質毒性試験}、(b)の平衡分配法は甲殻類のLC50または

EC50より算出、(c)の平衡分配法はヨコエビのLC50から算出（focは底質毒性試験と同じに設定）、底質毒

性試験は(b)(c)ともに本研究のLC50 
 

４．２．２ 平衡分配法と底質毒性試験による種の感受性分布の比較12) 

 前項の比較は限られた物質や毒性試験デー

タに基づく比較であり、より多くの物質につ

いて感受性差も踏まえて比較する必要があ

る。そこで既存文献から農薬やPAHsなど10
物質について平衡分配法と底質毒性試験デー

タでそれぞれSSDを作成し、HC50およびHC5
を比較したところ、10物質中7物質でHC50お
よびHC5の差は10倍以内であった（図3.4）。

残り3物質は最大で129倍の差（硫酸エンドサ

ルファンのHC5）があり、平衡分配法の方が

毒性を過小評価する結果であった。これらの

物質は平衡分配法のSSDに用いられた種数が

5以下と少なかったことも影響したと考えら

れる。また、平衡分配法による推定は、水生

生物試験データを試験期間により補正する

と、より底質毒性試験の結果に近くなった。

よって平衡分配法は適切な水生生物（甲殻類

および昆虫類）の毒性値を選択すれば、スク

リーニング評価として十分使用可能であるこ

とが示された。 
 
４．２．３ 国内底泥の有機炭素含有量 

 国内文献調査による底泥の全有機炭素濃度TOCのヒストグラムを図3.5に示す。淡水域の52データの範

囲は0.07～6.20%、中央値2.19%、平均値2.16%、海水域の180データの範囲は0.09～4.38%で、中央値1.71%、

平均値1.81%であった。それぞれ0.5%以下の底泥も多く全体の20%を占め、一方、5%超のデータは約4%、

海水域は0%であった。すなわちECHAガイドラインのデフォルト値である10%は国内底泥に対しては過

大であることが示された。これらのデータは23～24地点で重複して採取されているため、より広範囲の

図3.4 平衡分配法および底質毒性試験によるSSD
（文献12 Figure 2から転載） 
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底泥のデータを評価する必要である。そこで、黒本調査でより多くの地点で測定されている強熱減量IL
とTOCの相関を調べると正の相関が示され（図3.6）、式9、10の近似直線が得られた。 

淡水域： TOC [%] = 3.08×強熱減量IL [%]+1.97 （n=52, r2=0.89）（式9） 
海水域： TOC [%] = 3.04×強熱減量[%]+2.85 （n=180, r2=0.78）（式10） 

 

図3.5 (a) 淡水域および(b) 海水域底泥中の有機炭素濃度TOCのヒストグラム 

 

図3.6 (a) 淡水域および(b) 海水域底泥中の強熱減量ILと有機炭素濃度TOCの相関 

式8、9より、黒本調査のILをTOCに換算し集計に含めると、淡水域は631データより0.01～4.64%、中

央値1.14%、平均値1.44%と図3.5より中央値と平均値が低くなった。海水域は605データより0.001～7.11%、

中央値1.90%、平均値1.90%と図3.5より中央値と平均値が高くなった。淡水域はILの低い河口以外の地点、

海水域はILの高い閉鎖性水域のデータが追加されたためと考えられる。データを追加してもデフォルト

値の10%は過大評価であることが示された。ただし、海水域の式10は淡水域と比べてr2が低いため、今後、

focを実測する代わりにILを活用するためには、ILの高い地点でのTOC実測値を収集し、推定精度を上げ

る必要がある。 
また、国内底泥のTOC、もといfocの幅は広く、デフォルト値を1つにすることは適切ではないことも示

唆される。米国では農薬の底質リスク評価を異なる3つのfocで評価している6)。よって国内底泥の場合、

図3.5から、例えば0.5%、2%、5%の3パターンで評価するのが適当ではないかと考えられる。 
 
４．２．４ 有機炭素/水分配係数Koc 

平衡分配式はfocで補正すると式5の通り、水生生物の毒性値とKocのみで求まるため、予測の信頼性を

上げるには適切な水生生物の毒性値（４．２．２参照）とKocを用いることが重要である。サブテーマ２

の４．３収着試験により、国内15地点の環境底泥のKocは概ね一定で、ピートモスをモデル有機物として

調製したOECD人工底泥のKocは環境底泥のKocとよく一致していることが示された。一方、セルロースを

用いて作製したKemble人工底泥のKocは他より3桁程度低く、平衡分配法においてKemble人工底泥により

求めたKocを用いる毒性を過大評価することが示唆された。サブテーマ２で述べた通り、Kocは実測値（特

にパッシブサンプラー法により測定したもの）を用いることが望ましいが、Log Kowからの推定Kocは環

境底泥およびOECD人工底泥のKocと同程度かやや低い（1 log値以内）程度であり、安全側の評価となる
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ためスクリーニング評価としては推定Kocを平衡分配式に用いてもよいと考えられる。ただし、Kocの推定

値も、US EPAのKOWWINのMCI法とLog Kow法で2桁の差がある物質もあるため、誤差に留意しつつ使用

することが重要である。また、今回検証した環境底泥はすべて関東県内であり、土壌特性が異なる他の

地域の環境底泥を用いた検証も今後必要であると考えられる。 
 

４．３ 底質毒性試験結果に影響する試験条件の検討13) 

 ４．２では平衡分配法による評価の妥当性について検討したが、底質毒性試験もサブテーマ１で示し

た通り、試験条件や生物種によって試験結果にばらつきがみられる。そこで淡水産ヨコエビH. aztecaと
ユスリカC. dilutusの既存の底質毒性試験データを用いて、毒性値のばらつきに影響する試験条件を検討

した結果、最も重要な条件は底泥のタイプ（環境底泥、人工底泥）であり、focで補正しても、人工底泥

を用いた毒性値の方が環境底泥の毒性値より小さい傾向が示された。原因として人工底泥に用いた有機

物成分の違い、もといKocの違いが挙げられる。人工底泥のデータ数が少ないことにも留意する必要があ

るが、サブテーマ２および前項でも述べた通り、北海道産ピートモスを用いた人工底泥のKocは国内底泥

と同程度かやや低い程度であったため、主に落ち葉やセルロースを用いた人工底泥の毒性値が過大に低

くなっていたと考えられる。一方、底泥のaging期間やスパイク方法を含めた他の要因は大きく影響して

いない、あるいは特定の物質にのみ影響することが分かった。 
 

４．４ 性状の異なる底泥間で換算可能な濃度単位の指標の検討 

サブテーマ１で実施された底質毒性試験と水のみ試験の比較、人工底泥と環境底泥を用いた底質毒性

試験の比較（II－１の４．１）およびサブテーマ２のパッシブサンプラーを用いた性状の異なる底泥の

収着実験結果（II－２の４．３）より、異なる曝露経路や性状の異なる底泥間で換算可能な濃度単位とし

て間隙水フリー溶存態Cfreeの有効性が示された。ただしBaPでは間隙水CfreeだけでなくDOM結合態の影響

が示唆されたことにも留意する必要がある。また、H. aztecaを用いたCPSの環境底泥と水のみ試験の比較

では、focが0.12%と著しく低い砂状底泥では、間隙水Cfreeから予測されるほどの致死影響がみられず、原

因としてヨコエビの生息位置（底泥表面付近）では、鉛直方向の濃度勾配が大きく、底泥表面の濃度が

間隙水濃度よりも著しく低下していたことが挙げられた。さらにG. japonicaに対しては上層水の寄与も

示唆された。よって間隙水Cfreeを基本としつつ、試験物質や曝露条件および試験生物種の生息条件に応

じて、適切な位置にパッシブサンプラーを設置してCfreeを実測することが推奨される。ただし、底泥表

面での局所濃度は実測が難しいため、上層水や間隙水の濃度測定とともに、サブテーマ２で確立した物

質輸送モデルにより、物質の溶脱や濃度勾配の程度を推定することことも試験結果の解釈に有用である

と考えられる。いずれも更なる物質や異なる生息条件をもつ生物種を用いた検証が必要である。 
 

４．５ 包括的な底質リスク評価手法の検討 

４．５．１ 本研究の実験的検討から提言される事項 

 底生生物に対する曝露経路と生物利用性を考慮した包括的な底質リスク評価を検討するにあたり、サ

ブテーマ１および２の実験的検討および上記４．１～４．４の検討を踏まえて、以下の点が提言される。 

【流水式・底質スパイク曝露によるヨコエビを用いた底質毒性試験について】 
① 試験中の化学物質濃度には経時的および空間的な変動があるため、上層水や間隙水濃度を少なくと

も試験開始時と終了時に測定することが重要。 
鉛直方向では濃度が間隙水＞上層水となり、疎水性が低い物質ほど底泥表面からの溶脱が大きく、

フリー態Cfreeの濃度差が大きくなる。H. aztecaでは上層水濃度だけでは毒性を説明できないため、間隙

水の寄与が大きいと示唆され、特に間隙水の測定は重要である。また、流水式のため、上層水濃度は

経時的に減少する傾向があるが、間隙水の経時的な変動は小さい点からも曝露濃度指標として有効で
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ある。一方、水スパイク曝露の場合は、上層水＞間隙水となり、上層水の寄与が大きいと推測される

ため、上層水の測定が重要になる。 

② 底泥-上層水界面周辺に急激な濃度勾配があることが示唆されるため、試験生物の存在位置に応じた

位置で曝露濃度を把握することが望ましい。 
H. aztecaの場合、濃度勾配の大きい表層底泥中に主に生息しているとみられるが、底泥の質や試験

物質の曝露影響によっても生息場所は変化するため、試験ごとに主要な曝露経路は異なる可能性があ

ることに注意する。G. japonicaは底泥中に棲管を作って生息しているため、上層水との交換が生じる

ことで、H. aztecaより局所的な曝露濃度は低くなっている可能性がある。底泥表面での局所濃度は実

測が難しいため、上層水や間隙水の濃度測定とともに、物性、底質性状を考慮した物質輸送モデルに

より溶脱や濃度勾配の程度を推定することが試験結果の解釈に有用であると考えられる。 

③ 総溶存態濃度Cdissよりフリー態濃度Cfreeの方が、ヨコエビの毒性や生物蓄積性との関連性が高い。 
異なる曝露形式（水のみ、底質-水）による試験結果の比較から、間隙水のCfreeは他の曝露指標より

ヨコエビの毒性や生物蓄積性との関連性が高いことが示唆された。Cfreeの測定は、PDMSファイバーを

用いたパッシサンプリング手法によって、高疎水性・低溶解度物質について、高感度・高再現性で測

定が可能である。上層水、間隙水のいずれも総溶存態Cdiss≥フリー溶存態Cfreeとなり、特にDOM濃度の

高い間隙水中で濃度差が大きくなる。log KOC/Wが高い物質ほど濃度差は大きくなり、Cdissでは毒性や

生物蓄積性を過大評価してしまう可能性がある。 

④ log KOC/W >6程度の疎水性が高い中性物質（BaPなど）の場合は、CfreeだけでなくDOM結合態も寄与

していることが示唆されるため、間隙水のCdissまたはDOM濃度の測定も推奨される。 

⑤ ピートモスを有機成分としたOECD人工底泥のKOCは環境底泥と同程度であり、試験底泥として有効

である。一方、Kembleらによる人工底泥はKOCが低く、推奨されない。 
OECD人工底泥に用いた北海道産ピートモスは、今回試験した環境底泥の有機物の収着性状と近く、

代替として有効であった。一方、Kemble人工底泥のαセルロースは収着が弱く、毒性を過大評価してし

まう可能性がある。ただし、海水を用いた試験の場合、ピートモスを用いるとDOが著しく低下し、致

死率が上がるなど試験成立条件の維持が困難となり、給餌条件等の改良が必要であった。 
 

【室内実験から野外環境への外挿（性状の異なる底泥間での比較）について】 
⑥ 疎水性中性物質の場合、有機炭素濃度focによる底質濃度補正は重要だが、有機物成分等が大きく異

なると、focだけでは底泥間の違いを補正しきれない場合がある。 
focは底質中の疎水性中性物質の分配挙動や生物利用性に影響する重要な因子であり、focによる底質

濃度補正により底質間の違いを平準化することができるとされている。しかし、例えばαセルロースを

用いた人工底泥のようにKocが異なると、focだけでは分配挙動や生物利用性の違いを補正しきれない場

合がある。 

⑦ 間隙水Cfreeは、性状の異なる底泥間でも互換性がある濃度として有効である。 
③で述べた通り、間隙水Cfreeは毒性との関連性が高く、⑥のfocだけでは底泥間の違いを補正しきれ

ないような、性状の異なる底泥間でも互換性がある濃度として有効であると考えられる。ただし、様々

な性状の環境底泥を用いたCPSの底質毒性試験の比較では、間隙水CfreeのLC50は完全には一致しなか

った。focが著しく低い砂状底泥の場合、底泥表面からの溶脱が大きく、またヨコエビの行動様式も泥

状底泥の場合と比べて変わる可能性があるため、間隙水のCfreeを測定しても底質による毒性の違いを

完全には補正できない可能性があることに注意が必要である。 

⑧ 陽イオン界面活性剤（BAC）の場合、focだけでなく、他のカチオンやpHなどが収着に影響すること

が示唆され、更なる検討が必要である。 
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【環境底質調査（曝露評価）について】 
⑨ ヨコエビに対する曝露評価のためには、なるべく表層底泥の採取することが望ましい。 

H. azteca、G. japonicaともに表層数cm以内に存在していると考えられる。 

⑩ focを測定（または強熱減量から換算）し、底質濃度を補正するべき。粒径分布の測定も望ましい。 
⑥で述べた通り、異なる底泥間の比較ではfocによる濃度補正が必要である。focの実測値を使うこと

が望ましいが、ない場合は強熱減量から換算する。粒径分布は⑦で述べた通り、ヨコエビの行動様式

にも影響するため、高次のリスク評価では測定が望ましい。 
 
【底質リスク評価について】 
⑪ 平衡分配法はスクリーニング評価として有効（ただし、難水溶性で水生生物に対する毒性値の信頼

性が低い物質1は除く）。以下の点に留意すると評価の信頼性が向上する。 
• PNECwaterは底生生物の生物分類に近い甲殻類等の毒性値から設定する。 
• KOCは推定値よりも実測値の方が望ましい。イオン性物質の場合、代わりに底質組成や水質に

応じたKdの実測値を用いることが望ましい。 
• focはECHA推奨の10%よりも、PECに用いる底泥の実測値か、国内底泥中央値の2%を用いる。 

⑫ 高次のリスク評価ではPNECおよびPECの精緻化のため、底質毒性試験や環境モニタリングにおいて

間隙水Cfreeを測定することが推奨される。 
平衡分配法によるスクリーニング評価や、foc補正した底質毒性試験によるリスク評価でリスクが懸

念された場合、より高次のリスク評価では野外環境に即した評価の精緻化が必要である。PNECの精緻

化としては、人工底泥を用いた底質毒性試験時に、様々な曝露条件（底質含む）間において互換性の

高い曝露指標である間隙水Cfreeによる毒性値を算出する。PECの精緻化では、環境底泥の間隙水Cfreeを

パッシブサンプリング手法により現場（in situ）または採取した環境底泥を用いて実験室で測定（ex 
situ）することが推奨される。そして、地点ごとに間隙水CfreeによるPEC/PNECを算出して評価する。 

 

４．５．２ 環境リスク初期評価における底質リスク評価手法 

 前項の提言を踏まえて、環境リスク初期評価における底質リスク評価手順を図3.7に示した。まず、評

価対象とする物質として、これまでは「底質や浮遊物質に吸着等し、残留する物質」としてlog Kow ≧3
の物質のみ対象としていたが、サブテーマ２の収着実験結果に基づき、底質中での分配をより正確に評

価するためにはKocの実測値を用いることが望ましいことから、「Koc≧1000 L/kg-oc」も判定基準として

追加する。さらにBACなどのイオン性物質や界面活性剤は、底質への吸着・収着がlog Kowだけでは判断

できないため、吸着実験に基づくKdより「Kd≧50 L/kg-solid」を基準とする。これらのトリガー値は、

USEPAの米国連邦殺虫剤殺菌剤殺鼠剤法（Federal Insecticide, Fungicide, Rodenticide Act: FIFRA）の条件

（US EPA, 2014; CFR40. Part 158, subpart G6)）に準拠した。また、これらの基準に該当していなくとも、

環境中モニタリング調査において、複数地点で検出されている物質は評価対象とする。具体的にはヒド

ラジン（log Kow＝-0.16、Kd＝4.4～25.7）などが該当する。 
 評価は「Tier 1: 平衡分配法による評価」と「Tier 2: 底質毒性試験による評価」の2段階でStep 1～
Step 4から構成される手順により段階的な評価を実施する。まずStep 1では実施済みの生態リスク評価

データに基づきPNECsed(est1)を算出する。算出には、これまで化審法と同じくECHAガイダンス文書1)に

準拠し、式1の浮遊物質への吸着と沈降を仮定したモデル式を用いていたが、浮遊物質のかさ密度や固

相率など多くのデフォルト値の妥当性が示されていないこと、環境リスク初期評価では環境中化学物質

のリスク評価を対象としているため、直接底質と水との分配を仮定すればよいこと、デフォルト値を入

れて整理すると、以下のシンプルな平衡分配式とほぼ同じであることから、これを基本式とする。 

 
1 助剤を用いて水溶解度以上で曝露しなければ水生生物に対し影響がない物質や、水溶解度レベルの限

度試験で影響がない物質など。 



 

47 

5-1902 

( )[mg/kg dwt] = × × [ / ] （式11） 
( )[mg/kg dwt] = × [ / ]    （式12）（Kd＝foc×Koc） 

式11はfoc換算するとKoc×PNECwaterとなるが、対するPECもfoc換算する必要がある。検出地点の実測値

または式9、10に基づき強熱減量からの換算値を用いることが望ましいが、入手できない場合は2%を用

いる。また、ECHAガイダンス文書1)で推奨されている通り、試験物質がlog Kow > 5の場合、DOM結合態

の寄与が示唆されることから、式11で算出されたPNECsed(est1)をさらに10で割る。なお、難水溶性物質で

水溶解度レベルの限度試験で水生生物に対し影響がない物質に平衡分配法は適用できないことから、物

質の製造輸入量や用途、作用機序を考慮した上で、専門家判断により底質リスク評価が必要とされる場

合は、直接底質毒性試験によるTier 2へ移行する。 

Step 1でPEC/PNEC > 0.1となった場合、Step 2に進みPNECsed(est1)の精緻化を図る。前項の提言⑪に基

づき、PNECwaterの算出に用いるキーデータの見直しを行い、対象種に無脊椎動物を含め、アセスメン

ト係数をできるだけ下げたものを用いる。これは古い評価書の再評価にも繋がり、水生生物に対する生

態リスク評価にとっても意義がある。 

 
図 3.7 環境リスク初期評価における底質リスク評価作業の手順（案） 
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Step 2でPEC/PNEC > 0.1となった場合、Tier 2のStep 3に進み、底質毒性試験によりPNECsed(exp)を算出す

る。「異なる生息・食餌条件をもつ生物種」により、不確実アセスメント係数を設定して求めるのは暫

定案と同様で、ECHAでは淡水域と海水域を分けて評価されるが、底生生物の毒性試験データは限られ

ており、本研究の試験結果および文献調査でも淡水産種と海産種で大きな感受性差は示されなかったこ

と12)から、当面は水域を分けずに評価を行う。また、暫定案では慢性毒性値と急性毒性値を分けてAFを
適用し、急性毒性値が2種以上で1000、1種しかない場合は10000と大きなAFが用いられる1)。ECHAガイ

ダンス文書では試験期間が28日間より短い底質毒性試験データは急性毒性値として扱われているが、多

くの試験法で試験期間は1週間前後で、成長や増殖などの慢性エンドポイントを評価している。特に毒性

データの多いユスリカおよびヨコエビの10日間底質毒性試験は、エンドポイントには成長も含まれてお

り、USEPAでは亜慢性毒性試験とみなされている6)。さらにBrockら(2013) は農薬101種類の10日間底質

試験と28～65日間の慢性底質毒性試験結果を比較したところ、10日間のL(E)C50値と慢性試験のNOEC値

の差は5倍未満であること示している14)。本研究で試験したフルオランテンも10日試験と28日試験で比較

した結果、毒性値はほぼ同じであった（西森ら、投稿中）。よって28日間以下の試験法による毒性値に

ついても、試験法を精査した上で、NOECを慢性毒性値として扱うことを提案する。 
最後にStep 4まで進んだ場合、リスク評価の精緻化を行う。PNECsed(exp)およびPECsedの精緻化は前項の

提言⑫で述べた通り、パッシブサンプラー法により間隙水Cfreeに基づくデータを算出することが望まし

いが、本手法を用いて実施する底質毒性試験や環境底質濃度測定にかかるリソース（PDMSファイバー

の入手やKPDMSの検討なども含まれる）を踏まえると、環境リスク初期評価の範囲と目的（化学物質に係

る環境保全対策の推進の根拠として環境リスクを評価し、対策部局における対応の基礎資料を提供の促

進に寄与する）を超えていると考えられる。そこでStep 4では、底質毒性試験データがユスリカ1種しか

ない場合はヨコエビを用いた試験を実施するなど生息・食餌条件が異なる3種以上の毒性データを収集

したり、PECsedの出典が古い場合は最新の環境モニタリング調査を実施するなどして、PNECsed(exp)および

PECsedの精緻化を行う。 
そしてStep 4でPEC/PNEC >1となった場合は、管理部局へ黒本調査や要監視項目の候補物質として提

言するなど、対応の基礎資料を提供する。 
 

４．５．３ 化審法リスク評価における底質リスク評価手法の提案 

 図3.8に化審法リスク評価における底質リスク評価手順案を示す。前項と同様に対象化学物質のトリガ

ー値としてKocおよびKdを追加する。さらに、現在は優先評価化学物質の評価IIで初めて底質リスク評価

が実施されるが、ECHAのリスク評価では最初から底質移行性のある化学物質を対象に、61%の物質で平

衡分配法が活用されていたことを踏まえ15)、スクリーニング評価から平衡分配法を活用して底質リスク

評価を実施する。ここで課題となるのはPNECsed(est)の有害性クラスおよび曝露クラスの設定方法である。

特に曝露クラスは、通常、製造輸入量に用途に応じた排出係数をかけて算出されるが（単位は重量）、

底質への移行性（KocやKd）を考慮した底質用の曝露クラスを設定することが望ましく、今後検討が必要

である。 
 有害性クラスおよび曝露クラスによる優先度マトリックスおよびイオン性物質や難水溶性物質の専門

家判断（前項参照）により底質リスクが懸念される物質については優先評価化学物質に指定し、リスク

評価一次に進む。評価Iでは、PNECwaterの見直しによる平衡分配法のPNECsed(est)の精緻化や、モニタリン

グデータかG-CIEMSによる推定値によってPECを算出し、PEC/PNECにより優先順位付けを行う。

PEC/PNECが1を超過した地点が多く、優先順位が高い物質は評価IIに進み、ここでは底質毒性試験によ

るリスク評価を行う。現行手法4)では底質毒性試験データがない場合は平衡分配法が用いられているが、

「有害性情報の提出の求め」により底質毒性試験による有害性評価を行う。また、PECもモニタリング

データを収集して算出する。評価IIの結果判断に基づく措置を経て、評価IIIまで進む場合は、Cfreeの測定

によるPNECおよびPECの精緻化を行う。ここでもリスクが懸念される場合は、第二種特定化学物質の指

定の検討や有害性調査指示が実施され、最後にリスク評価二次に進む。 
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評価IIIおよびリスク評価二次で「リスク懸念なし」となった場合、現行では優先取消（一般化学物質）

となるが、物質の有害性や用途、今後の製造輸入量の見込みによっては将来的にリスクが懸念される可

能性がある。そこで、そのような物質については「監視化学物質（仮称）」として定期モニタリングを

行い、必要に応じて再評価を行う。 
なお、本案はあくまで本研究の提言事項に基づく最善案であり、今後、化審室などの関係部署との協

議を経て、行政的な観点や実行可能性の面からも検討・精査していく必要があるだろう。 

 

図3.8 化審法リスク評価における底質の底質リスク評価作業の手順（案） 
 

５．研究目標の達成状況 

 化審法の優先評価化学物質および環境リスク初期評価対象物質等のうち底質移行性が懸念され、かつ

PECが入手できた計142物質について平衡分配法を用いた暫定的リスク評価を行い、サブテーマ１および

２の試験候補物質を選定した。平衡分配法モデルの最適化では、サブテーマ１の底質毒性試験結果との

比較に加えて、既存文献データによるSSDの比較から、底生生物と生物分類が近い甲殻類や昆虫の毒性

値、環境底泥（試験底泥）に近いfocやKocを用いることで平衡分配法による評価の信頼性が上がり、スク

リーニング評価として活用可能であることを示した。性状の異なる底泥間で互換性のある濃度単位の指

標として、サブテーマ１および２より間隙水Cfreeの有効性が示された。さらに、試験生物の生息位置や

試験物質、曝露条件によって、適切な位置での曝露濃度を測定することが重要であると考えられた。最

後にすべての検討結果を踏まえて本研究から包括的な底質リスク評価手法に対する提言事項を整理し、

環境リスク初期評価および化審法リスク評価に対し、包括的な底質リスク評価手法案を提案した。環境
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リスク初期評価における底質リスク評価手法案は、生態リスク評価分科会で提案し、来年度から本案を

基にケーススタディを進めることになった。サブテーマ２の成果は英文国際学術誌に2報の原著論文と

して掲載された。以上によりサブテーマ3で掲げた目標はすべて達成された。 
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【サブテーマ３】 

特に記載すべき事項はない。 

 
（２）口頭発表（学会等） 

【サブテーマ１】 
1) 稲積良彦、中島典之、飛野智宏、柳原未奈：第 54 回日本水環境学会年会（2020） 

「底質汚染物質の生態毒性に基づく優先順位付けに関する検討」 
2) Soyoung Lee, Tomohiro Tobino and Fumiyuki Nakajima: SETAC North America 41st Annual Meeting 
(2020) 

“Applicability of Freshwater Formulated Sediment to Seawater Using Estuarine Amphipod 
Grandidierella japonica by Evaluation of Survival Rate” 
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3) Soyoung Lee, Tomohiro Tobino and Fumiyuki Nakajima: SETAC Europe 31st Annual Meeting (2021) 
“Toxicity assessment of tire-related chemicals by spiked-sediment toxicity test” 

4) Soyoung Lee, Tomohiro Tobino and Fumiyuki Nakajima: Water and Environment Technology 
Conference 2021 (2021) 

“Toxicity evaluation of 2-mercaptobenzothiazole and its degradation products by spiked sediment test” 
5) Koji Ueda, Tomohiro Tobino, Fumiyuki Nakajima: 4th International Forum on Asian Water 
Environment Technology (2021) 

“Toxicity comparison of fluoranthene in formulated sediment and environmental sediments by 10-day 
spiked sediment toxicity test with an estuarine amphipod Grandidierella japonica” 

【サブテーマ１・２共通】 
1) 日置恭史郎、遠藤智司、Fischer Fabian、渡部春奈、山本裕史、中島典之：環境化学オンライン

研究発表会（2020） 
「流水式ヨコエビ底質毒性試験系における難水溶性物質の毒性指標比較」 

2) Fischer Fabian、日置恭史郎、遠藤智司：環境化学オンライン研究発表会（2020） 
“Mind the gap: Simulating pore and overlying water concentrations in sediment contact assays using 
kinetic chemical fate modelling” 

3) 日置恭史郎、遠藤智司、渡部春奈、山本裕史、中島典之：第 54 回日本水環境学会年会（2020） 
「流水式ヨコエビ底質毒性試験系における難水溶性物質の分配挙動と毒性」 

4) 西森敬晃、日置恭史郎、遠藤智司、Fischer Fabian、渡部春奈、山本裕史、中島典之：第 55 回日

本水環境学会年会（2021） 
「流水式ヨコエビ底質毒性試験系におけるトリクロカルバンの分配挙動と毒性」 

5) 西森敬晃、日置恭史郎、Fischer Fabian、遠藤智司、渡部春奈、山本裕史：令和 3 年度日本環境

毒性学会オンライン研究発表会（2021） 
「ヨコエビを用いた流水式底質試験系におけるフルオランテンの分配挙動の経時変化」 

6) 西森敬晃、日置恭史郎、Fischer Fabian、吉井咲夢、遠藤智司、渡部春奈、山本裕史：第 55 回日

本水環境学会年会（2022） 
「底質性状がクロルピリホスの分配挙動とヨコエビに対する毒性に与える影響」 

7) Fischer Fabian、日置恭史郎、遠藤智司：環境化学物質 3 学会合同大会（2022） 
「溶存有機物が疎水性有機化学物質の水生生物毒性に与える影響」（アブストラクト提出済

み） 
8) 吉井咲夢、日置恭史郎、渡部春奈、山本裕史、遠藤智司：環境化学物質 3 学会合同大会

（2022） 
「パッシブサンプリング法を用いた陽イオン性界面活性剤の底質毒性評価」（アブストラクト

提出済み） 
9) Yoshii Sakura, Hiki Kyoshiro, Watanabe Haruna, Endo Satoshi：SETAC Europe 32nd Annual Meeting

（2022） 
“Freely dissolved concentration analysis of cationic surfactant benzalkonium in sediment toxicity test 
using passive sampling method”（アブストラクト提出済み、オンライン参加予定） 

10) Hiki Kyoshiro, Fischer Fabian, Nishimori Takahiro, Endo Satoshi, Watanabe Haruna, Yamamoto 
Hiroshi：SETAC Europe 32nd Annual Meeting（2022） 
“Effect of Water Exchange Rate in Spiked-Sediment Toxicity Tests With Hyalella azteca on Behavior 
and Bioaccumulation of Hydrophobic Organic Chemicals”（アブストラクト提出済み、オンライン

参加予定） 
【サブテーマ２】 

1) 遠藤智司、Fischer Fabian、日置恭史郎、渡部春奈：第 54 回日本水環境学会年会（2020） 
「固相マイクロ抽出（SPME）ファイバーを用いた底質毒性試験系におけるフリー溶存濃度の測
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定」 
2) Endo Satoshi, Hiki Kyoshiro, Fischer Fabian, Watanabe Haruna, Yamamoto Hiroshi, Nakajima 
Fumiyuki：SETAC North America 41st Annual Meeting（2020） 

“Does the Pore Water Free Concentration Explain Everything in Sediment Contact Assays With 
Hydrophobic Organic Chemicals?”  

3) Fischer Fabian, Hiki Kyoshiro, Endo Satoshi：SETAC North America 41st Annual Meeting（2020） 
“Mind the Gap: Modelling Pore and Overlying Water Concentrations in Sediment Contact Assays Using 
Kinetic Chemical Fate Modelling” 

4) Fischer Fabian、日置恭史郎、遠藤智司：第 29 回環境化学討論会（2021） 
“Revealing the mechanisms underlying temporal and spatial exposure variability in sediment toxicity 
tests” 

5) 吉井咲夢、渡部春奈、遠藤智司：令和 3 年度日本環境毒性学会オンライン研究発表会（2021）
「底質毒性試験における陽イオン性界面活性剤のパッシブサンプリング分析へ向けた検討」 

6) Fischer Fabian, Hiki Kyoshiro, Endo Satoshi：SETAC North America 42nd Annual Meeting（2021） 
“Passive Dosing with Biocompatible Polyethylene Meshes to Control Exposure and to Measure Toxicity 
and Bioaccumulation in H. azteca Water-Only Tests” 

【サブテーマ３】 
1) 日置恭史郎、遠藤智司、渡部春奈、山本裕史、中島典之：第 54 回日本水環境学会年会（2020） 

「流水式ヨコエビ底質毒性試験系における難水溶性物質の分配挙動と毒性」 
2) 渡部春奈、松崎加奈恵、山本裕史、日置恭史郎、遠藤智司、中島典之：第 23 回日本水環境学会

シンポジウム（2020） 
「底質中有機汚染物質の生態リスクと対策の優先順位付け」 

3) 日置恭史郎、渡部春奈、山本裕史：第 55 回日本水環境学会年会（2021） 
「底質毒性試験における試験条件が結果に及ぼす影響：既存報告のメタ解析による考察」 

 

（３）「国民との科学・技術対話」の実施 

【課題全体（サブテーマ共通）】 

1) 国立環境研究所一般公開（2019年7月20日、参加者計約6000名）にて「底生生物を用いた底質

中化学物質のリスク評価～複数のばく露経路と生物利用性を考慮する～」として成果紹介 

2) 山本裕史、生態影響に関する化学物質審査規制/試験法セミナー（令和元年度）（2020年1月21

日東京、2月3日大阪）OECD試験法に係る最近の動向について 

3) 山本裕史、生態影響に関する化学物質審査規制/試験法セミナー（令和２年度）（2021年2月16

日オンライン開催）OECD試験法に係る最近の動向について 

4) 国立環境研究所公開シンポジウム2022（令和４年６月２３日、オンライン開催）にて本研究課

題についてポスター発表予定、「汚染と非汚染の線引き？底質毒性試験法の開発」（遠藤智司） 

【サブテーマ３】 

 1）令和3年度化学物質の安全管理に関するシンポジウム「新規技術による化学物質リスク評価・

管理の高度化」（主催：化学物質の安全管理に関するシンポジウム実行委員会、2021年12月15
日、オンライン開催）にて講演 

 

（４）マスコミ等への公表・報道等＞ 

特に記載すべき事項はない。 

  

（５）本研究費の研究成果による受賞 

 【サブテーマ１】 
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1) The WET Excellent Presentation Award 
Water and Environment Technology Conference 2021(12 Aug, 2021, Online) 
Lee S., Tobino T., Nakajima F.: ”Toxicity evaluation of 2-mercaptobenzothiazole and its degradation 
products by spiked sediment test” (筆頭著者が受賞) 
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Ⅳ．英文Abstract  
 

Developing Risk Assessment Methods for Chemicals in Sediment That Consider Exposure Routes and 
Bioavailability to Benthic Organisms 
 
Principal Investigator: Fumiyuki NAKAJIMA 
Institution:  Environmental Science Center, The University of Tokyo 

7-3-1 Hongo, Bunkyo-ku, Tokyo 113-0033, JAPAN 
    Tel: +81-3-5841-2995 / Fax: +81-3-5841-2995 

E-mail: nakajima@esc.u-tokyo.ac.jp 
Cooperated by: National Institute for Environmental Studies, Japan 
 
 

[Abstract] 
 

Key Words:  Comprehensive sediment risk assessment, Benthic organisms, Sediment toxicity, Equilibrium 
partitioning, Bioavailability, Passive sampling 
 

In chemical regulations, sediment risk assessment is required for substances that accumulate in the sediment of 
aquatic environments. However, the exposure of benthic organisms to chemicals is complex, leaving various 
technical issues unresolved. The objective of this project was to establish comprehensive risk assessment methods 
that consider different routes of exposure and the bioavailability of chemicals. To this end, research was conducted 
under three Sub-themes: (1) Assessment of chemical toxicity to benthic organisms by sediment-water exposure 
tests; (2) evaluation of distribution behavior and bioavailability of chemicals in sediments; and (3) optimization of 
the equilibrium partition method (EPM) and development of comprehensive sediment risk assessment methods. 

In Sub-theme 1, new toxicity data of 10 chemicals were generated for fresh water (Hyalella azteca) and brackish 
water (Grandidierella japonica) amphipods by spiked-sediment toxicity tests. By measuring total dissolved (Cdiss) 
and freely dissolved (Cfree) concentrations, direct comparison to water-only tests was possible. The results indicated 
that Cfree in porewater is generally useful for explaining the toxicity under different exposure conditions, while 
overlying water may also contribute to the toxicity to G. japonica. 

In Sub-theme 2, passive sampling methods using polymer-coated fibers were established to measure Cfree in the 
sediment toxicity test system. Measuring Cdiss and Cfree demonstrated spatial and temporal variability of these 
concentrations, suggesting non-uniform exposure conditions. A mass transfer model was used to gain mechanistic 
understanding of the observed chemical distributions. Sorption tests with environmental sediments showed that the 
fraction of organic carbon (foc) can normalize the sorption properties of differing sediments for neutral hydrophobic 
chemicals. 

In Sub-theme 3, 142 chemicals were screened for their potential risks in sediments by the EPM, of which 58 
were identified as requiring more detailed assessment. Comparison of the results from the EPM and sediment 
toxicity tests indicated that toxicity estimation by the EPM can be improved by adopting toxicity data, foc and 
sorption coefficients more suitable for sediment risk assessment. Our recommendations for improved sediment risk 
assessment include the following: Exposure concentrations should be measured in sediment toxicity tests, 
preferably at locations relevant to the test species; Cfree in porewater is a useful exposure metric, although other 
phases can also be relevant; the EPM with adjusted parameters can be used for screening purposes, while Cfree 
measurements in toxicity testing and field monitoring can be considered for higher-tier assessments. Finally, a 
tiered approach for sediment risk assessment was proposed based on the results from the project. 


