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コンプレキサンによる重金属の毒性緩和及び

除去性に関する基礎的研究 第1報

韮金属 (Cd,Zn,Cu,Pb)の比校的 高濃度水 に

おけ る水産 動物へ の塊根及び毒 性 に対 す る

コンプ レキサ ンの影轡

村 本 茂 樹

エチレンジアミソテ トラア七チックアシッド(以下EDTAと略記)が 1937年に,ドイツ

の Ⅰ.G.教科会社の R.Fickと,班.Ulrickにより発明され,肋維工業において硬水軟化

剤として使用されたのが,コンプレキサン実用の哨緒であるといわれている.現在ではあ

らゆる産業に金属イオン封鎖剤として広 く用いられており,また食品の酸化や腐敗の防止

刺,メッキ工業のシアン'Iai解浴に替る金舶表面処理剤,写責工業,各種化粧品工業,およ

び抗生物質など医薬品の安定剤としての需要も非常に拡大しつつある.

米国における最近 5カ年聞(1965-1970年)のニ トリpトリア七チックアシッド(NTA

と略記)の使用出 Ⅰ･2･8)は45,000トン,ジェチレソトリ7ミソ五酢酸 (DTPA と略記)な

どの鉄キレー ト肥料をはじめとする合成キレー ト肥料のそれは4)40,000トソに遁するとい

われる.また米国では食品添加剤として,1964年より,マヨネーズなど11品目に認可され

ている.日本にbけるこれらコンプレキサン他用ii-は正確には把握されてはいないが,栄

用の1/10LILi･に相当するのではないかと考えられる.このようにコンプL,キサンの消出増大

にともない頂墳汚染物質としても,食物連鎖系への形甥の検討が緊急課題となりつつある.

さて,徴立命屈の急性 ･慢性苛性に的 して.他掛 二対する致死見 および半数致死搬度

(LD5｡)などの生物学的試娘については従来から多くの研究級告5･8･7)がみられるが,金属

のィjIEf生緩和,背離抑制に関する研究に的 して は,抗汚数剤として NTA が有効であると

するカフマスを用いた Spragueの生物的試附 ) や銅鉱山排水につ いて 西川,田端らの

EDTA によるミジンコ,モソゴに対する焼詣実験9) があるが,断片的であ り十分な知見

は得られてはいない.

そこで 故老は,NTA.EDTA.DTPAなどのコ･/プレキサンを用いて,淡水魚 (鯉)飼

背嚢軌を行なって,亜金城の魚体-の-#才が性,除去性および適性に及ぼす影響を解明する

ために, (1)金属高批度5),短期間媒琵 (急性,避急性揖)におけるコンプレキサンの影

臥 (2･)低駁度,長期間容野 (慢性毒性)におけるコンプレキサンの膨軌 (3)既汚染魚

からのコンプL/キサンによる二正金践排出除去試験などについての実験を行なった.

対象金跡 よCd,Zn.Pb.Cuとし,金属濃度に対し,各3倍モル丑のコンプレキサンを

用いそれらの添加処理区とし,金尿中独kiL型区との間の鞄死軋 魚体の正金成合有益比牧
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などを行なって,金属--#性 との関連性を検.i寸した.

まず,光脚こついては,NTA.EDTA,DTPA ともに その添加処理により兜夕E率が低

減 し,金kLf,荷.性綻和がノバ唆された.次に,喝企l東.の含有idについては,ニラ (蛇),内臓,

その他 (ニラ,内臓を除いた部分)に分け,創･j!.含有虫をdl.lJ起 した.その結果,コンプレ

キサンの添加処理により帆体各;-邪位の金属此度は低 卜し,食屈集杭に対する抑制効果が兄

い出された.本格はこれらの うち,比政的高濃度金紙区,kg-_期間 (48時間)媒質の金成-lU;

性及び鎚的p性におよはす コンプレキサンの彬矧 こついて報告する.

この報告O-)原柄を御杖胤賜った当研究所廉井助教授ならびに飼育.試族を担当して伽 ､た僚州 .し水魚試

射描 F,-tlI｢人技帥 二瓶捌し-Yf料の以†)I;を頂いた帯同化学推貸株jt仝祉辻tTI氏に一朗.111王.なおする.

材 料 お よ び 方 法

I, 飼 育 実 験

(1) 供試魚 および 飼育法 :供試魚 として 体長 約

13cm,体重7.7gの椎雛 (CyLm'nuscarp10i.)を選

び,各区 8-10尾ずつを 60E解 ガラス水槽 (愛知県

水試)中で飼育した.飼育法は禿企抗として Cu,Cd.

Pb.Znを用 い,比較的rL:,･1親密区 (急性,.岨'1性ん)

各3区とこれに3種籾の コンプレキサンな用い,各 3

rE･モル袋添加 した処Fll.区 汁,.よび 対照区の計 49処理区

である.飼育期問の水弘は 14.5-16.50C であった.

飼育水は水道水を用い他用前 3口IE11-7レーションし

た.飼育水の水質を第 1表に/六す,換水は 24時間11j,

投餌は椎触入手後ペ レット313-を用い 1週間飼育,刺

化させ,突板開始 4日前に中止した.雅死 血は24時JLiJ
iリ;(開始後24時脚以内,24-48時間,48時間以上)の

観察を行ない呼 吸停止を死亡とみな し,休出軸を燕留

水で洗碓後,ポ リエー1-レン袋に 入れ, 直軸 ニー20oC

フ1)-ザ-に冷凍保存 した.また,'r:'jJI-,魚はrj3娘終丁

級,姫夕と.亀と同様,冷凍保存した.

(2) 重金属 および コンプレキサンの種類と濃度 :

屯金城と して は,Cd,

Zn.Cu.Pbを (それら

の48時間,､F数の致死

且は Cu0.1ppm.Cd

1.Oppm.Zn7ppm.

Pb10ppm といわれ

ているが)LO)用い,第

2嚢に'T{す波Jl一区を設
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第3ぷ 供 試 コ ソ プ レ キ サ ン

コソフレキサソ

Ethylendiaminetetraacetic

AcidlelrasodJUITLSalt

Nih･ilo【rlaCeticAcid

TrlSOdium salt

化 学 式

"N:Z崇 ≡)NCH2- CH2Nく ≡:;… 0. .0::

CH2COONa

CH2COONa

CHZCOON a

Diethylentrlaminepen【<1…LCeticI::.ozcc:;≡)NCHeCtl=-N-CH2CH2Nく器 …Z::
AcidPentasodium salt dH2｡.｡Na

足し,各金属浪度に対 し3億･モル品使用するコンプレキサンは第 3表のようである.

2. 分 析 方 法

(1) 装置 及び 測定条件 :原子吸光分析境旺 NipponJarrelAshAA-1MarkII型

(日本ジャーレル7ッシュ㈱ 製)を用い,ガスは空気- アセチレン,光源はウェスチソク

-ウス社製ホローカソー ドランプを用いた,測定条件は第 4表に示 した.

(2) 試 薬

カ ドミウム糟 幣 原 池
珊4人 板 子 lEi光 附j定 条 件

(l･000ppm 貯 蔵 用)‥ 7_Ci
105-1100C で 乾燥 し, 総 長 (nm) f2288
恒且とした恨化カ ドミウ ラ ンフ叱流 (mA)

ム1.1422gを塩鰍 こ溶解 ス リッ ト幅 (p)

し,水を加えて 16(2N
空 気 純 Li(L/min)

ア七チL,ソ沈JrTl(L/min)

塩酸酸性)とする･使用 九些 度
のつど0.1-1.Oppm Iこ

zn～cu王pb21387324_7

∴ .･.

217.0
8

100

12

3

0

#.L釈 (0.1N垢恨酸性)し,標準溶液とする.

11日.鉛牒雛原穀 (1,000ppm 貯鹿川):陀燥恒是とした 酸化亜鉛の 1.2488gを塩酸に溶

解 し,水を;uuて18(2N 塩慨酸性)とする.蛭川cr)つど0.1-1.Oppm に希釈 (0.1N塩

酸欣性)し,横車溶液とする.

鉛標準原液 (1,000ppm 貯蔵用):乾燥恒丑 とした硝酸鉛 1.5986gを塩酸に潜解 し,水

を加えて18(2N 塩憤慨性)とする.使用のつど2.5-10.Oppm に希釈 (0.1N 塩形酸

性)し,標準液とする.

APDC (ammonium pyrolidlne dlthlOCarbamElle):原子吸光分析用高純度特級試薬

(利光純炎囲製)

MIBK (methyllSO-buthylketone):沸鵜特級,あらかじめ水を飽和したもの

クエソ慨三アンモニウム溶液 (30%):30%水溶液を調製 し, 1% APDC 溶液を用い

て塵金属を除去したものを用いる.

その他,硝酸,:=出塩諮慨,アンモニアー/fどはすべて武裁特級を用い,水は再蒸留水,ガ

ラス鮮鬼灯は硬質を阻 目した.
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(3) 試料溶液の調製および定量方法

凍結試料は 分析時に室温で 解凍し,解剖メス にて ニラ,内臓,その他の部分に解剖し

た.それぞれを 恒丑にした磁魁ルツボ に取 り,生並足を秤IIa後,熱汎化燦然で 60oC,24

時間舷燥 し,乾燥屯鼓を秤 り,唱気炉で 450oC,24時間灰化後再び杵丑 し灰魂丑とした.

この択試料の エラと内臓は全鼠を,その他は 0.5gをビーカ-に搾取 し,HNO3-HC10.

(2:1)の混鰍 こて分解後,0.1N-HClを用い一定容とし,試料溶液とした.Znは直hr=法

により,Cd,Pb.Cuは試料溶液の 25mCを用い,APDC-MIBK 抽出法を行ないそれぞ

れ原子吸光法により測定した.

結 果 と 考 察

1. 重金属濃度と掩死率との関係

各重金属淡皮区の48時間以上の生仔数,供試魚の平均生体虚,平均 全体長 および 乾燥

_ETf並/灰並足比を第 5蓑に示 し,姫死の出現 した各･Ti金紙 Jlii_独区 (Cd,Zn.Cu)の24時間

itl;の生存率 (%)を第 1図,2臥 3凶

に示した.

本実験の屯金拭濃度は比較的i･i.濯 &=

であり,金属丑の3倍モル境のコンプ

レキサン添加の影響に ついてみると,

第 5表のように,Zn区では Zn単独の

場lT,Zn5.Oppm,10ppm 区とも兜

死率は 0%で 全魚体が 48時間 以上生

存 したが,Zn20ppm LR二では 24-48時

間に施死率 30%を示 した. これに対

し,コンプレキサン添加区では各区と

も48時間以上の生存を示し,コンプレ

キサン添加処理による相 生綻和現象が

みられた,

Cd区では,Cd2ppm 串独区には炎

火魚はみられず,全供試魚は48時間以

上生存した. しかし,Cd4.Oppm 区

では 24時間以内に錐先率 10%を示 し,

Cd8.Oppm 区では Cd妄劉生が 跡 酎こ

現われ,24時間以内 50%,24-48時

間 40%と雅タヒ率が 上il･し,48時間Ju

上の生存率はわずかに 10%であった.

これに対し,各 コンプレキサン添加区

ではいずれも48時間以内の姫タヒ魚は出

現せず生IIT-一率 100%で明らかに心性綻

ネロ税額が確認された.
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また Cu区では,Cuは Cd.Znに比 し強毒性を示 し,Cu単独区の場合 CuO,lppm 区

でも24-48rrjt:間の発31E串は 37.5%を,Cu0.3ppm 区では 24時間以内に 75%,24-48時

間には 12.5%の兜死率を示 し,Cu浪艦上JJ7-とともに漸次 その揖性が増し,CuO.6ppm

区では24時間以内に全供試魚が 錐死した.これに対 し,コンプレキサン処理区でこよいず

れについてもCu漁度の0.1.0.3,0.6ppm の各区において,48時間内兜死剰 え0%を示

し,Cu赤性に対してこれらコンプレキサンによる十諒性緩和効果がみられた.

Pb区では,Pb2ppm,10ppm.20ppm の各般lE'区に おい て,Pb単独区は EDTA,

NTA,DTPA 添加処理区のいずれにおいても48時間以 卜の生存率は 100%を示し,低 ,tJ

性金躍 )であることが確認された.

2. 各処理区の pH値と鞄死魚体数との関係

I(Wの生育の段適 pH域;ま一般淡水魚と同様 pH6.5-8.5の範閏にある10'とされている

浴,第 5表 にみられるように,各処理区によりpH値が異なるので,pHの蛇死魚に及L/ま

す膨門を知るために,pH値と魚体惟死率との開拓を検討した,

Zn単独区では,Zn5ppm区は pH6.8,Zn10ppm区および,20ppm区は pH6.8-6.9

の範糊で,コンプレキサン添加により各没度区ともわずかに pH値が高 くなる.その偵向

の出 も大きいも(7)は DTPA であって,Zn5pprni八二は pt-I7.5,Zn20ppm J犬iLLpH9.4

を示 した.

Cd区では,Cd2ppm 区 pH7.3,Cd8ppm は pH7.1と金属単独ク)場合,金城投庇に

よる pH伯の変榔 まほとんどなか った,EDTA.NTA 添加処理区では pH変動は少ない

が金),rF,-Ert独区に比し,わずかな pH変助を示す 帆句にあった. しかし DTPA 添加区は

Cd2ppm rス二pH7,4.Cd8ppm 区 pH7.7と漸次上)打の帆 こ･Jにあった.

Cu区は Cdとほぼ同様の附 r'qにあ り,ir,-独区は粒度に的係なくpH7.1であ り,EDTA

処理区は CuO.1ppm 区 pH7.3,CuO.6ppm 区 pH7.5であった.NTA /I/LL理区もItは.I
同様の伯を示したが,DTPA処理区は CuO.1ppm 区 pH7.3,CuO.6ppm 区 pH7.7と

pHの上昇がみられた.

Pb区は Zn区七 ほは 同様の帆向を示した.しかし,いずれの区においても pHlrr'(変動

による兜死魚への膨轡は48時間以内では認められなかった,

3. 供試魚の平均体重および灰重量/乾燥重量 (%)の各金属間の有意差

第 5蓑より各金).lj7日=Hlの供試魚 (実験終 7時)の平均休屯 (糖死魚を含む)の比較を行な

い第 6表に示す.

平均体歪は Pb区の 16.59gを除いては対旧区の 11gに対し10.81-12.24gの簡閲であ

り,全供試魚はほぼ-足底であった.したがって,〔Zn〕-〔Cd〕,〔Zn〕-〔Cu〕,〔Cd〕-〔Cu〕

には葡意差 (P<0.01)は認められず,各区間の 平均生体重の順 rまPb>Cu≧ Zn≧ Cd

の関操にあった.さらに,魚体各部位の灰JEilLU陀煉変造 (%)の比の各金属間の比較を行

ない第 7表に示す.

これより,内臓では各金矧]Jlの灰並足/乾燥砥亜(%)は 〔Zn〕-〔Cd〕と〔Cd〕-〔Cu〕の

JL可以外はいずれ も有意差 (♪<0.01)が認められ.Cu≧ Cd>Zn>Pbの開床を示 した,

エラでは 〔Zn〕-〔Cd〕以外はすべて各金城間の17-忠差 (P<0.01)が認められ,Cu>Cd≧

Zn>Pbの関係を示 した.また,その他の部分では 〔Zn〕-〔Pb〕.〔Cu〕-〔Pb〕のみに有
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解5裏 金民中秋区およびコンプレキサン勉艶区にふける舞死魚数,

: INo. 処 - pH 督 酒 石 示

冊 重8g 日.3日.1tl.510.3

Zn′｢､ 冊 ほ= 10.8ll.6日.310.7

情 闇 gH Eg:T:AAAi粥川 冊 L 2'3 12.513.6ll.812.8

Cd … 汀 T T 煎出

B-ia B-2ゴ B-3諜 8-4 肝 器紺 畑 J800 ∴ l ∴

A-1A-2A-3A-4Cu - CuO.lppm 7.1 0 3喜三.8芯 ,B:T:AAA周 og § 喜 = t4'用

一̀~＼C)エuつ 冊 12●5 12.2日 呈i喜l ll.2
■ー

o' C-1∽ C-2a c-3) C-4臨 融 冊 冊 l2'5t i昌;了

A-1 Pb2ppm 7,1 0 0 10 19.8

A-2 Pb2ppm十EDTA 7.3A-3 Pb2ppm +NTA 7.5A-4 Pb2ppm +DTPA 7.7 0 00 00 0 101010 18.917,816.0
-I■･.- .ll.･...

p犯 闇 gEq.IB:T:A:描 出 L糾 16.919.613.016.4

0 0 10l呂 呂‖呂! ー7,414.314,714.3

対 ,HL.7L(.r:,IT.(7,,剛 16.9FoT㌃｢｢㌻ l L ll,7

Zn′｢､UG A一一 Zn5ppm

A-2 Zn5ppm 十 EDTA
A-3 Zn5ppm 十NTA
A-4 Zn5ppm + DTPA

B-I Zn 10ppm
B-2 Zn lOppm +EDTA
ら-3 Zn 10ppm +NTA
B-4 Zn 10ppm+DTPA

C-1 Zn20p pm

N C-2 Zn20pp m + EDTA
＼J C-3 Zn20pp m + NTA



､IL均全休良,平均生体lftおよび各部位の伏血/Jqz放血 (%)
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祈6｣く 各金).･11,rF'jJに ふけ 引八肌的ノL･.休 屯の有落差

処 理 区 Jtfl

〔x〕-〔yl
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lZn]-r.CUB
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LCd]-LCul

r.Cdl-lPb-J
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96 11224土 138l- [16.59i2221

約7ノ壬 各地肘 二.tQ･けふ‡(雌 のIK.i-I_Jl-'l/.;-細川｢.'t(%)の有意左

処 FJl区 側 I 内 駿 lェ 71その他 I武 料 数
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96
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96

*榊 ･.p<0.01

恵差が認められ,Cu≧Zn≧ Cd≧ Pbの朗係を示した.

4,水中金属濃度と魚休中各部位の金属濃度との関係に及ほすコンプレキサンの影響

魚体,各部位中の金城濃度 (灰分中 ILg/g)は 第 8表の通 りであり,飼育水濃度とU)閲

係は第 4,5,6,7L卵こ示 し,金拭ii:..独区 及び コンプL,キサン添加区中で 飼育された魚体第8衷 魚体各部位小の金用濃度
金属含有id:
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外部化.の灰中亜金塊粒度と水中波鹿との相関を第 9友に/Jtす. これより,Zn単独区で

は,内臓,エラ,その他のいずれも水中浪度のlで7加にともない仏体各部位小の Zn濃度JIYr

加が認められた.これに対し,コソプレキサ./処理区では Znの遜糾濃度は河少帖向を'-rt

した.すなわち,EDTA 添加処理区では 内臓中の含有立は有意に (P<0.05)増加した

が,ニラではその関係け見られず含有丘低下現生がみられた.NTA 処理区では更にその
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第5L亘1Cdrl用 いTDLLtびJ 1/-/レキサ ン処jlf■区に川 ナ7Jコイ各部位灰中の Cd含~F]Lll比較

(48時r'd】娘11.A.叫の′l:.存爪) - :対照

帆 F.Jが大で,飼育水の Zn浪度増大とは 逆に内臓中 Zn濃度は減少 し,エラは飼育水中

Zn鮫皮とはほとんど無関係に濃度が-淀であっ′亡.同様に.DTPA処理区は内臓,ニラ

の各部位において飼育水中 Zn浪度とは布告な免租Bg(♪<0.05)を示 し,Zn含有血減

少が認められた.しかし,その他の部位については EDTA.NTA.DTPA処理区ともに

Zn単独区同様,飼育水中浪度とは正和朗 (♪<0.01)が認められた.

Cd区では,Cd単独の場合,内臓,ニラ,その他ともに有志な正の相関 (p<0.01)が

L･;,JIDめられ,飼育水中 Cd浪度の増加につれ魚体各部位中の浪度は増加した.これに対し,
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祝7L宍IPbTi'Lil!)･JLよびコソ7-L,キサ1/勉TJl区にはけるコイ.Qr価†-:L灰rf.Pb含有i.上比較

(LI8時間果甜畔の生存.帆) - : 対照

EDTA,NTA,DTPA処理区では EDTA処理区の内臓,DTPA区のエラ以外はすべて

有意な正の相関 (p<0.01)が 認められた. しか し Znの場合と同様,金血言単独区に比 L

EDTA等のコンプレキサン処稚区 は浪低低下現態が認められた. この点は次の各処理区

の比較の項 目で述べる.

また,Cu区では.Cu FJt独の場 rT,内臓,ニラ,その他ともに飼育水中濃度の増加によ

り魚体各部位のLW<L酸は有意に (P<0.01)増加 した. これに対 し EDTA処理区ではエラ

で有意な正の相関 (♪<0.05)を示 した他は tJj臓,その他の部分ともに Cuは濃度減少の
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観9=B 水中金属放任とコイ各7円位灰[い含有EnIとの袖粥関係 (48時間生存魚)

金
城
区

Zn

(Zn)-(Zn)

(Zn)-(EDTA)

(Zn)-(NTA)

(Zn)-(DTPA)

(Cd)-(Cd)

(Cd)-(EDTA)

(Cd)-(NTA)
(Cdうー (DTPA)

(Cu)-(Cu)

(Cu)-(EDTA)

(Cu)-(対TA)

2277 3…三.…l;…7542

臓 l ェ ラ l そ の 他

欄 係数I yaiaFT l相轡 葦

4…墨 ≡…

…72て:95 Z二三…榊l1545 47564.91430

(cu)-(DTPA)r6;652･6 238

(Pb)-(Pb)
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30日969

3-49…榊 ;言…,…l…告

匝 T o･42 r盲㌫
30J26.14 811810.83** 29.44

十 l:I, -‥､J.∴

039* 0.36

1285 099榊

2035 099榊

1730 0.99**

2190 0.98**

43･ol

0.99**

-0.56

20.53 0.92相

32･21lo52

4185Lo97**1 17.2(iI7.25

0?｡121_冒13

**:♪<00】, *:♪<005

幌向を示した.また NTA 処理区はエラとその他において正の相LWを示 したが,州臓で

は相関は認められなかった.DTPA 処理区は内臓,ニラは 飼育水中 Cu潰度と正の州阻

(♪<0,01)が認められたが,その他てほ有意な相関は認められなかった,

Pb区では,Pb単独区の場合,ニラ,その他の金属濃度と餌背水W<r度とは正の札H渦が認

められた.これに対し NTA 処理区では ニラ,内臓,その他の いずれの部位においても

飼育水中の濃度との仙日馴ま認められなかった.また EDTA と DTPA にほぼ同様の開床

を示し,内臓および ニラでは飼育水中於度と工F.の相関 (I)<0,01)園係にあった.その他

ではその関係は全 く認められず,ことにコンプレキサン処理による魚体各部位への金属J55:

減少効果は斬Ig･であった.

金属とコンプレキサンの安定度定数1-)の順位は Cu≧ Pb>Zn≧ Cdの朗酎 こある.し

か し,CuとZnの瓜体中金紙含有皿減少よりも,低い順位にある Cdが痢 掛こ減少した

のは興味ある結果であった.

なお対照区 (lT=常魚)に対する各金属単独区の 48時間生存1(:1.の灰中金属含有最の倍率比

較を行な うと次の様である,

Cdでは,内臓は 795-1460倍ili,ニラは 36-129(<L,r･鼠,その他は 22-75倍品の値を示

し,Cuでは,内臓は 3.3-4.3倍丑,エラほ 8.3-21倍塁,その他は 1.8-1.9倍蛙であ

り,同様に Pbでは,内臓は 8.9-415倍Li:.ニラは 4.2-35倍且,その他は 0.9-6,8倍

屋の含有ld増加がみられた.概 して,水中金属敵度増加とともに,魚休名部位中含有丑は

増加の幌向にあった.しかし,Znでは内臓は 1.1--1,6倍丑と Cul耳に比し,さらに対照
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区との差は少なく,ニラは 0.8-1.0倍丑,その他は 0.8-1.5倍畳であり,対照区とほは

同丑か,逆に含有量の減少がみられた.これは Cu.Znが魚体の必須元素であるため金属

処理による魚体内含有丑変動が少なく,正常魚とほぼ同値を示したものと考えられる.

5,金属単独区とコンプレキサン処理区における魚体中金属法度の有意差

金属単独区とコンプL,キサン処理区とにおける魚体 3部位の灰中の金属含有丑の有驚差

を第 10表に示す.

射10表 コイ各珊位中の金尻含有血の金属fli触圧とコソプレキサ./処理区間の有悪道(48時間生存魚)

州 1,IIL,鳩 ･- J lt･.･･.r.｣
(Zn)-(EDTA)

(Zn)-(対TA)

(Zn)-(DTPA)

内 膜lニ ラ そ の 他 ]試 料 教

(Cd)-(EDTA)

(Cd)-(NTA)

3.474*榊

3.250村 井

(Cd)-(DTPA) 3.400榊 *

2.4 8 8 * * 1 1918(Cu)-(EDTA)

(Cu)-(NTA)

(Cu)-(DTPA)

(Pb)一一一(EDTA)

(Pb)-(NPA)

(pb)-(DTPA)

***:I)<001, **:I)<0.05. *:P<010

これよりZn区では,Zn単独区に比 し,コンプレキサン処芦封こより内臓,ニラ,そU)

他においては含有品は減少の傾向にあった.ことに内臓においてほ EDTA,NTA添加処

理により5% の危険率で,DTPA添加処理により10%危険率で,濃度減少が 認められ

た.ニラでも EDTA処理により有忠に (♪<0.05)減少 した.

また,Cd区では内礎,エラ.その他ともにコソプレキサン添加による曲度減少の悼向

を示した.とくに内臓においては EDTA,NTA,DTPA 添加処理のいずれの区もCd単

独区に比し有憩差 (♪<0.01)が認められた.また ニラ,全身,その他においても有恵差

(p<0.05)が認められ,Cdに対 してほコンプレキサンによる濃度減少効果が 蹴著てあ

った.

Cu区では,内臓において,EDTA.DTPA燕加は Cu単独区に比し,有意差 LP<0.05)

が 認められ,ニラてほ NTA疎加処理区で (Iu<0.10).その 他では DTPA処理区で有

意差 (♪<0.10)が認められた.

Pb区では,Cd区の勘合と同様,コンプL,キサン添加処理 により,内臓,ニラ,その

他ともに Pb単独区に比し有恵/i:(P<0.10)此度減少が認められた.なかても,その他

では EDTA,NTA.DTPA いずれの コソプレキサソ処理区でも,またニラでは DTPA

添加処理区に有意差 (P<0.05)が認められた.

以上から,コンプレキサン樵加処理により,Cd,Zll.Pb,Cuいずれの金属についても,
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金属単独区に比し,金属澱度の低下現象が認められた.これはコソプレキサソを各金属の

3倍モル丑添加したことにより,貴金属は単独イオンとしては存在せず,コンプt/キサン

による錯体を形成し魚体への取入れが低下したと考えられる.すなわち,金属錯体形成が

位先により,魚体蛋rl質との結合は第二次的となり,金属コンプレキサンの型で魚体内を

通過するために貯留現象が生じないものと推定される.したがって,コンプレキサン安定

度定数の高い Pb区にそれが頗著に現われたと考えられる,また Cd区がこれに次くが,

Zn.Cu区では コンプレキサン添加処理による濃度減少は 部分的で,ニラでは抑著な差が

認められなかったのは Zn,Cuが心須元来であり,本来魚体中lI=は相当丑が存在する (第

8蓑)ため,その変助は少なかったものと推糾される.

6.魚体各部位灰間の金属分布の有意違

令金属の単独区,コンプレキサン添加区における魚体各部位灰RE'LJの金属漁度の有落差検

定を行ない第 11蓑に示した.

第11讃 各処理区に.TO.けるコイ各部位灰中金杭含有丑 間の有悪賢(48時間生存魚)

比 僚 部 位 金山Z'Fi独 I EDT A NTA

〔内旋-ニ ラ〕 27 1.154

E完.ld 三:昔 巨 ‥ ∴::二

【内臓-ニ ラ1 20 3474*仲

〔エラーその他〕 20 3.451**

〔内旋-その他] 20 3-524榊

DTPA

-0443 0.762

8.6 29***

5652***

4524***

10607***

7.938*** 4258 ***

1･484 1 1･051

2.159相 +

2.317**

8｡585 4.548榊 * 2.321**

｢内破-ニ ラ〕

〔エラーその他〕

〔内股-その他〕

-0,447 4.634*** 2316* 1.024

器 * 冒:冒82…- 三言器 l …Zg3芸:

〔内旋-ニ ラ〕

[エラーその他〕

[内旋-その他〕

-0.642 -0456

4887柑 *

3.255*F+

0323

5.364***

1.513

***:♪<0.01 **:♪<0.05. 辛:♪<0.10

これよりZn区では,金属単独区 EDTA,NTA.DTPA添加処理区のいずれにおいて

も内臓とェラ中の ZniI土には有意差は認められず 〔内臓-その他〕,〔ェラーその他〕の.糊

には有意差 (♪<0.05)が認められた,したがって,各処理区とも魚体中Zn潰資の分布

は内臓 ≧ ニラ> その他の関係を示 した.

また Cd区では,Cd単独の場合, 内臓 ≧ ニラ> その他の関仁和こあるが,コンプレキ

サン添加処理区では各部位の淑度減少がみられ,樽に内臓における濃度減少が著明であっ

た.コソプレキサ1/添加処理における各部位の濃度r測鉛 まEDTA,NTA区が 内臓> ニ

ラ> その他,DTPA区が内臓> ェラ>その他の関係にあった.

Cu区ではコソプレキサソ添加処現により魚体各部比へ の漉度減少愉向にあるが,Cd,

Zn区に比し,各部位における潰度差はRJl確でない.すなわち,Cu単独区では 内臓> ニ

ラ≧ その他,DTPA添加区では内臓≧ ニラ> その他の関係を示した.
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また Pb区では,Cu区と同様, 各部位における波圧は Pb単独区に比 し, コ ンプレキ

サン添加区では塩めて低い値を示すが.各部位間のIW!度差は顕著ではない.すなわち,Pb

単独区は内轍≧ ニラ>その他,EDTA 添加区はエラ≧ 内臓 ≧ その他,NTA 添加区は

エラ≧ 内戚>その他 DTPA 添加区は内臓 ≧ ェラ>その他の順であった.

以上より,比較的高濃度,短期間 (48時間)塵秀 における隼存魚の 魚休中金属分取 土

Cd区では内臓>ニラ>その他の関係にあり,各部位間差が麟苛であったが,Cu,Pb.Zn

では内臓とニラの浪度は近接し,内臓≧ ニラ>その他の朗係を示した.

7. 矩死魚と生存魚の各部位灰中金属濃度の比較及び掩死要因

Cd,Zn.Cu単独区での頻死机の出現した区における兜死魚と48時間生存魚との間にお

ける各部位灰中の金属性度分布の関係を第 12表に示す.

節 12乗 鞍死魚出現の金属和独浪庶区における生存魚(48時間)と托死魚との

各部位中金成含有出比牧 (灰分中 上噂/g)

内

筆竺｢o蘭 24

厳 l ェ そ の 他

魚 生存魚 r先 死 魚 l生存魚 無 死 魚 l生存魚

(品 l4讐間01品 124-品巨8讐間0-品 L24品 空間

(荏):( )内数値は魚体数を示す.

Zn区では Zn20ppm 区で,24-48時間内の範死魚はェラ≧ 内臓>その他,生存魚は

内搬> ニラ>その他の開床にあり,姓死魚は特にニラ組織中-の Znの吸着,沈着12･13)

が考えられた.

Cd区では,Cd4ppm 区て 0-24時間内の兜死魚は ニラ> 内臓>その他,生存魚は内

臓>ニラ>その他の関係を示し,Cd8ppm の場合にその憤向が新著で,0-24時間内兜

死魚,さらに24-48時間内澱死魚においてその関係が著明で,ニラ組織-の Cd吸君に韮

関するニラ組織損傷による,呼吸阻害が考えられた.

Cu区では,Cd.Znの場合とは異なり,ニラへ の Cu吸着は 48時間生存魚に比し既著

ではない. したがって,ニラ呼吸の阻害に上る発死ではなく,Cuの場合,強磁性金属で

あることからの鼎死葵田が大てあると考えられる.
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摘 要

虚金城 (Cu.Cd.Pb.Zn)の比牧的高浪度 (急性,亜急性毒性)における魚体各部位中

への塊郡性と光死に対するコ･/プレキサン (EDTA.NTA.DTPA)の影廿を鯉飼育巽扱

により検討した.

1) 金属･llf性は Cu>Cd>Zn>Pbの関係を示 し,蕃hli性は,Cuは内儀>ニラ>その

也,Cdは内臓>ニラ>その他,Znは内臓 ≧ ェラ> その他,Pbは内臓> ニラ> その他

の分布-を示 した.

2) Cu,Cd,Znの椎鯉に対する毒性は大 であるが,コソプL/キサン添加に より雅死率

の低下が認められ,魚体中各部位へ の塊桁性 も抑制現象を示 した.ことに Pb区,Cd区

においてそれが郡署であ り,必須元躾の Zn,Cu区ではその差が部分的であった.

3) 推死因は金属により異なり,Cd,Znは ニラ組織 への沈着により,エラ呼吸阻苦を

惹起し,Cuは強磁性による生育阻富から距死因が考えられた.また Pbは低毒性金属で

あることが確認された.

4) コソプレキサン添加によるpH上昇の影鞘札 DTPA3倍モル韮添加時 (Zn20ppm

区)の pH9.4が最高てあったが,いずれの金属区でも48時間内の塊死へ の膨管は認め

られなかった,

文 献

L PoHard.R.R,1969.SoapChern.Spec.42:58.

2 楢崎英雄.1967.化学と工繋 20:92.

3.鈴木二肌 1970.化学と工業 22:853,

4.wallace,A･1963.J.Ag√.FoodChem.ユ1:63.

5.DoundroFfP.andKatzM.1953. Crlticalreview ofliteratureonthetoxicity of

industrialwastesandtheircomponentstofish.I.Bio-assay methodsfortheevalua-

tjonofacutetoxicユtyOFinduslr】alwast(lStOfish,SewageュndWastes,23,ll:ユ380-1397.

m Themetals,assalts.Sewagelnd.Wastes.25:802-鳩39.

6.MountD.1. 1968. Chronictoxicity ofcopperlofathead minnows (P才mePhales

promelaRAFINESQUE).WaterRest2:2151223･

7.PjckerlngQ.H.andHeudcrsonC.1966.TheacutetoxicityoEsomeheavymetalsto

dlfferentspeciesofwarmwaterRslleS.AL〔WaLPollul.lnl.J.10:453-163.

8.SpragueJ.B.1968,Promisinganti-Pollutant:chelatlngagentNTA protec【sRshfrom

copperandzinc.Nature22:13LJ511346.

9,西川克夫,田端馳二,1969.水産動物に及ぼす血金属の祐蛙とその線和費田に関する研究-1T,

故紙正金成錯仏の低歳性,東海水新報,58:233-246.

10.日本水産幣折紙遜協会 1972.水産環境水質題準 :i-87,社団法人日本水産賢源陳諜協会.

ll,坂口武一,上野放平.1965.金属キレートの安定度,金属キレー ト〔I〕.7卜145.両江笹.

12.Lloyd.R.1960.Thetoxicityofzincsu一fatetoRainbowTrout.Ann.Appl.Bio1.,48:8｣.

13lSkldnoreJ.F.andTovellP.W.A.1972.Toxiceffectsofzincsulphateontheginsof

rainbow trouL WaterResH6:217-230.

l･]: 仏学 研 究


