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我 々 の 生 活する環境中 には
,
天然の もの

, 意図的,

非意図的に生 成され た もの の 違 い にかか わ らず化学

物質が あふ れ て い る｡ 生活 を豊か にす るた め に人工

的に合成され た化学物質の 中に は
, 非常 に有益なも

の も多 い が
一

方で 環境 へ の 負荷や 生体 へ の 影響が 明

らか に なり
,
使用 さ れ なくな っ た も の もあ る｡ ま た

,

意図せ ず に副生 成物 と して 環境中に広が っ た後 にそ

の 毒性や 影響が徐 々 に明らか になり
,

問題 と な っ て

い る物質もある｡ 本研究で はそ の よ うな物質の
一

つ

と して
,
環境中 に存在する ダイ オ キ シ ン 類 を研究対

象と した｡ ダイ オキ シ ン類 と は
,

ポ リ塩 化 ジ ベ ン ゾ

ジ オ キ シ ン (P C D D s) ,
ポ リ 塩化 ジ ベ ン ゾ フ ラ ン

(p c D F s) お よ び コ プ ラ ナ
-

P C B ( c o- P C B) の 給称

で ある ｡ 日本で はとく に焼却によ る発生 が 問題視 さ

れ て きた が
, 過去 に使用さ れ て い た水 田農薬 ( C N P ,

p c p 等) に不純物 と して ダイ オ キ シ ン類が含ま れ て

い た こ と が報告され て い る｡ こ れら は水田土 壌を汚

染すると 同時 に
,

土粒子 に吸着 して 河川 に洗出 し
,

水域 に堆積 して い る こ とが 考え られ る｡ しか し水 田

土壌 か ら河川 底質 へ の 物質の 挙動 に つ い て は未だ不

明な 点も多く, 特 に水田農薬の 多消費地 域で の研究

例は か ､
｡ ま た底質中に 堆積す るダイ オキ シ ン類 の

,

魚類に 与 える影響も 明ら か に な っ て い な い ｡

本研究で は水 田農薬の 多消費地域で ある新潟県の

河川 下流 域に お い て
,

ダイ オキ シ ン 類汚染の 状況 を

過去か ら現在にか けて 把握する 事を試み た｡ ま たそ

の 結果か ら発生 源の 特定と過去に使用さ れ た水 田農

薬 に よ る影響, それ に 起源す る ダイ オキ シ ン 類の 水

域 にお ける挙動 を明ら か に し
,

生体 - の 影響 を検討

した｡

第1 章 ｢ 緒論+ で は本研究の 背景,
目的

,
意義に

っ い て 述 べ て い る｡ 第 2 章で は対象 地域の 詳細 を述

べ た
｡ 対象地 域は新潟県の 下越 地 域を涜れ る大河川

で あ る 信濃川 と 阿賀野 川 に 挟ま れた 輪中地帯 の 亀田
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郷と
,

そ の 集水池で ある 鳥屋野潟 で あ る
｡ 第 3 章で

は分析試料採取方法 と測定方法に つ い て 述 べ た｡ 分

析試料 と して 水田土 壌と
,

そ こ か ら洗出した 土粒子

が 河川 を流下 する過程で 沈降した状態の 底質堆積物

柱状試灘 (底質 コ ア) を採取 し
, 堆積年代測定と

,

ダイ オキ シ ン類
,

p c p
,

c N P の 分析を行 っ た
｡ 同時

に生 物 へ の 影響を検討するた め鳥屋 野潟 に生息する

魚類も採取, 分析 した ｡ 第 4 章に は分析結果と して

得 られ た デ
ー タ を示 した｡ 対象地 域に は全国的にも

高濃度の ダイ オ キ シ ン 類が堆積 して い る こ と を明ら

か に した
｡

第 5 章で はダイ オ キ シ ン類 の 発生源 に関す る検討

を行 っ た｡ ダイ オキ シ ン類は様々 な異性体 か ら成り

立 っ て い るが
, 発生源 により その 組成が異 なる ｡ 底

質
･

水 田 に堆積する ダイ オ キ シ ン類 は各種発生 源か

ら環境中に放出さ れ たもの が 重ね合 わさ っ たもの と

考えら れる
｡

こ の こ とか らす べ て の 異性体 に つ い て

経年変化 を 描き
,

そ の ピ ー ク 形状 に よ る 分類 を行

な っ た｡ 併せ て 主成分分析の 適用 で 汚染要因と して

5 つ の 主 成分 が 抽出 さ れ
, 汚染起源と して P C P

,

C N P
,
燃焼,

p c B s を特定する こ とが 出来た｡ 各汚染

起源か らの 濃度を算出 し
, 大半が p c p

,
c N P に 起源

す る 事 を 明ら か に した
｡ 水 田 土壌試料 で も大半が

P C P
,

C N P に起源する ダイ オ キ シ ン類 で ある との 結

果 を得 たが
,

地 点 によ り そ れ ぞ れ の 寄与割合 が 異

な っ て い た｡ 底質で は p c p 起源分が最 も大き い 割合

を 占め たが
, 水 田 で は c N P 起源が p c p 起源より高

い 結果を示 した｡ 底質に堆積する各物質は
,
水田土

壌 に起因する もの で あるが
,
それ は水 田で の 分布状

態 を直接表さ な い こ と を明ら か に して い る ｡

第 6 章 には亀 田郷を対象と して
,

ダイ オ キ シ ン類

とそ の 関連物質の 投入 量
,
蓄積量

,
流出量 の バ ラ ン

ス と
,
物質種別 の 残留率 に関して 検討 した結果を示

した ｡ p c p
,

c N P で は
, 蓄積量 は水田

, 鳥屋野潟を

合わ せ て も投入 量 に対 して ごく僅か で
,

その ほと ん

どが 分解, 流出 して い る もの と 考え ら れ た｡

一

方

p c p
,

c N P に起源する p c D D / D F s で は p C P 起源分,

c N P 起源分ともに農薬より残留率が 高く, 投入量 に

対 して 約半分が水 田
, 底質, 特に水 田 に堆積 して い

る こ とが 明らか にな っ た
｡ 実測濃度 (全異性体 の 濃

皮) と毒性等価濃度 (毒性 を有する異性体の 毒性換

算濃度) の 結果 を比 べ る と
, 投入 量 に対する蓄積量

の 割合が異 な っ て おり, 異性体によ っ て 分解 ･ 流出

率が異 なる可 能性が 示唆され た｡

第7 章で は鳥屋野潟に生 息する ヘ ラ ブ ナ
,

コ イ
,

ブ ラ ッ ク バ ス を捕獲, 分析 し
,

ダイ オ キ シ ン類の 魚

種 ごと の 蓄積特性と 底質か らの 影響に つ い て 検討 し

た
｡

実測濃度 は コ イ
,

ヘ ラ ブナ で 高 い 値 を示 した の に

対 し, 毒性換算濃度で は ブ ラ ッ ク バ ス が 高い 値を示

した｡ 鳥屋野潟の 底質, 魚類中の ダイ オ キ シ ン類分

布と養殖の コ イ の そ れが 全く異 な っ た分布 と なる こ

と を示 し
, 魚類が 底質から の 影響を受ける こ と を明

らか に した ｡ また そ の 影響の 度合 い は魚種 に よ っ て

異 なり,
こ の 理 由を特 に栄養段 階や 生 態濃縮に よ る

もの で ある と結論づ け た｡ ま た全て の 魚種にお い て
,

生 物底質濃縮係数 (B S A F) によ り p c D D / D F s よ り

c o
- p c B s の 影響 が 大 き い こ と が 明ら か に な っ た｡

B S A F は毒性等価濃度の 高か っ た ブ ラ ッ ク バ ス に蓄

積 しや す い 異性体 で 大きく, 鳥屋 野 潟にお い て 底質

か ら生体, また 生体間で の ダイ オキ シ ン類の 移行,

濃縮 が 起こ っ て い る こ とが 示唆 され た｡

第8 章で は本研究で 得 られ た結果を総括 した｡
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