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iSFFq 文 内 容 の 要 旨

船底塗料等の防汚剤に使用されてきた トリブチルスズ (TBT)化合物およびトリフェニルスズ (TPT)化合物は,使用

規制されたにも関わらず,世界中の水環境中に広 く分布し,水生生物にさまざまな影響を与えている｡ 特に貝類に対 し1

ng/1の濃度でもインポセックス等の影響を与えることが報告されており,水中での挙動の解明が急がれている｡ 本論文は,

有機スズ化合物の水環境中での汚染実態および挙動を明らかにし,有機金属化合物としての特徴を兄いだすことを目的に行

われた成果をとりまとめたものである｡その内容は以下のように要約される｡

1.水,底泥および生物中のTBT,TPTおよびその分解物を同時に低濃度まで測定できる方法を開発 した｡水試料は塩酸

酸性下,0.1% トロボロン含有ベンゼンで抽出,底泥,生物試料は塩酸酸性下アセ トンで抽出後,0.1% トロボロン含有ベン

ゼンで再抽出し,底泥試料は脱イオウ操作を加えた｡その後プロピル化,フロリジルカラムで精製を経て,炎光光度計付き

ガスクロマ トグラフィーで定量した｡この方法により,大量の試料を精度よく分析することが車能となった｡

2.この分析方法を用いて大阪湾の有機スズ化合物の汚染実態調査を行った｡TBTは調査されたすべての海域から検出さ

れ,特に湾奥部のマリーナで濃度が高いことが明らかにされた｡湾奥部である大阪港の過去 7年間の濃度レベルの変化をみ

るとマリーナ等では規制前後の2年ほどは減少傾向がみられたが,ここ4- 5年は横ばいであった｡1996年の結果から,

TBTの濃度はマリーナや水の交換の悪い水域で若干高い傾向がみられた｡しかし,TPTは水からは検出されず,底泥,プ

ランクトンおよびムラサキイガイ中の濃度も低かった｡また,港湾城の利用形態の異なる大槌湾の有機スズ化合物の汚染レ

ベルを大阪湾の湾奥部と比較したところ,大阪湾はTBTのレベルが高かったが,大槌湾はTPTが高いのが特徴であった｡

3.微生物の有機スズ化合物に対する耐性を調べた｡ジブチルスズ (DBT),TBTまたはモノフェニルスズ (MPT)の濃

度を10mg/1に調製した培地で,河川水中に生息する微生物を培養すると, 1日後細菌数は1/100以下に減少したが,その

後細菌数の回復が見られ,耐性菌の存在が示唆された｡モノブチルスズ (MBT)ジフェニルスズ (DPT)とTPTでは細

菌数の減少はみられなかった｡また,水中および底泥に付着している細菌によりTBTはDBTそしてMBTへと分解され,

TBTの半減期は約15日であった｡しかし,TPTは60日間培養してもほとんど分解しなかった｡

4.魚介類中のTBT濃度は河川域よりも湾奥部で採捕した魚の方が高く,水中では検出限界以下であったTPTが魚の筋

肉部から検出された｡魚およびホタテ貝の体内分布をみると,肝臓でTBTやTPT濃度が高かった｡また,肝臓中でのブ

チルスズ化合物の組成を他の組織器官と比較すると,TBTに対 しDBTやMBTの割合が高いのが特徴的であった｡一方,

肝臓中のTPTの占める割合は,その分解物であるDPTやMPTに比べ高かった｡

5.有機塩素系化合物の代表ともいえるポリ塩化ビフェニル (PCBs)と底泥及び生物-の分配について比較 した｡TBTの

底泥およびプランクトンへの分配率はPCBsより若干低いが,ムラサキイガイ-の分配率はPCBsとほぼ同じであった｡さ

らに,PCBは物性値から底泥および生物への分配は予測することができるが,TBTは予測値が実測値より低かった｡

これらの成果は,今後,環境汚染物質として問題になるであろう有機金属化合物の水環境中での挙動を解析する際の基礎

資料として重要である｡
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論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨

有機スズ化合物は水生生物に対 し非常に毒性が高 く,さらに内分泌撹乱作用を有するため,これらの物質による汚染から

水産資源を保護することが重大な課題となっている｡それゆえ,水環境中における有機スズ化合物の汚染実態把握が早急に

望まれる｡ しかし,この化合物は有機的側面と金属的側面の両面を持ち合わせるため,従来から問題となっている有機化合

物や金属 と異なり分析手法,特に大量の試料を精度よく分析する手法が確立されておらず,実態把握およびその制御にむけ

ての対策が非常に遅れているのが現状である｡本研究は,有機スズ化合物の分析方法を開発 し,その方法を用いて汚染実態

を把握 し,有機スズ化合物の水環境中での挙動を解析 し,有機金属化合物 としての特徴を兄いだしたものである｡ 評価され

る主要な点は以下の通 りである｡

1.水,底泥および水生生物中のブチルスズ化合物 3態とフェニルスズ化合物 3態を同時に低濃度まで精度よく分析できる

方法を開発 した｡この方法の開発により,今後各地で有機スズ化合物汚染の実態調査が進むことが予測される｡

2.日本における水環境中での有機スズ化合物の実態調査結果はほとんど報告されていない｡また,大阪湾の湾奥部での過

去 7年間にわたるモニタリング調査結果はわが国では,はじめての報告である｡ それゆえ,大阪湾および大槌湾での汚染実

態調査結果の解析は,これら汚染物質に対する規制にむけての貴重な基礎資料 となり得る｡

3.水および底泥に付着 している微生物によりトリブチルが脱ブチル化を経て無機スズに分解 していく過程を明らかにした｡

また, トリフェニルスズは トリブチルスズに比べ分解 しにくいことも指摘 した｡これらの知見は,環境中での有機スズ化合

物の挙動を説明するための資料 となるのみならず,バイオリメデイエーション-の応用に対 しても有用であると思われる｡

4.淡水棲魚に比べ,海棲魚の方が有機スズ化合物を多 く蓄積 し,さらに肝臓中の濃度レベルが他の組織,器官に比べて高

いことを指摘 した｡また, トリフェニルスズは水中では検出されないが,魚中には高濃度で蓄積されていることも明らかに

した｡ これらの知見は,水生生物の保護およびそれを食する人間-のリスクを評価する際に重要である｡

5.従来から汚染物質として問題となっている有機塩素化合物の代表ともいえるPCBと有機スズ化合物の水環境中での挙

動を比較 し,有機金属化合物の特徴を兄いだしている｡ これらの知見は,今後,ますます種類および使用が増加すると考え

られる有機金属化合物による汚染に対する対策を考案する際の重要な資料 となる｡

以上のように本論文は,有機スズ化合物の水環境中での挙動を解明し,その汚染対策-の基礎資料を提示 し,加えて有機

金属化合物の特徴を兄いだしたものであり,水産資源の保護および環境行政に寄与するところが大きい｡

よって,本論文は博士 (農学)の学位論文として価値あるものと認める｡

なお,平成10年 2月16日,論文並びにそれに関連 した分野にわたり試問した結果,博士 (農学)の学位を授与される学力

が十分あるものと認めた｡
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