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第 1 章 研究の背景と目的 
 
水銀は大気，水，地殻といった環境中に微量に存在し，常温（25℃）で液体

の金属で，揮発性が高く，極性・非極性の溶媒に可溶，他の金属とアマルガム

を形成するといった特有な物理化学的性質を有し，古くから知られている元素

の１つである。また，水銀は毒性の高い物質であることもよく知られており，

特に，メチル水銀は食物を通じて体内に吸収されやすく，体内貯留時間が長い

ことから生態系において食物連鎖を通じた生物濃縮が生じ，高い栄養段階にあ

る捕食者に対し高い毒性を発現すると考えられている。 
自然界に存在する水銀は様々な化学形の変換を伴いながら環境中を循環して

いる。大気はこうした自然界の水銀循環における主要なリザーバーの 1 つであ

る。水銀は地殻/マントルからの脱ガス，土壌・水（陸水および海水）・植生の

表面，自然火災（wild fire），火山および地熱活動といった自然発生源と，化石

燃料や廃棄物の燃焼，塩素アルカリ工場，金属の精錬といった人為発生源の双

方から大気へ放出される（Scroeder and Munthe, 1997）。大気中に存在する水

銀化学種は主に 3 つである（Gabriel et al., 2005; Cobbett et al., 2007; Gustin 
and Jaffe, 2010)：ガス状金属水銀（gaseous elemental mercury：Hg0），活性

ガス状水銀（reactive gaseous mercury：RGM e.g., HgO，HgCl2，HgBr2，

Hg(OH)2），および粒子状水銀（particle-bound mercury：P-Hg）。これらのう

ち，大気中の主要な化学形態であるHg0は全体の90 %以上を占め，RGMとP-Hg
は通常，2 %未満である（Gustin and Jaffe, 2010）。RGM や P-Hg の大気中滞

留時間は短いため，これらの水銀は発生源周辺に沈着する一方で，Hg0の大気中

滞留時間は 0.5–2 年と長いため，大気中の酸化物（e.g., O3，H2O2）により酸化

されて地表に沈着するまでに長距離輸送されると考えられている（Lin and 
Pehkonen, 1999）。沈着した水銀は生態系に取り込まれたり，大気へ再放出され

たりして，化学形の変化を伴いながら再び環境中を移動する（Boening, 2000）。
このように，大気に排出された Hg0 は発生源から遠隔地の生態系にとって深刻

な流入源になると考えられる。 
世界で人為発生源から大気へ排出される水銀の約 54 %はアジアの国々が起源

と報告されている（Pacyna et al., 2006）。化学産業，水銀採掘および金採掘か

らの水銀放出がアジアにおける主な発生源であり，これらに自然発生源からの
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放出も加わることから，アジア地域の水銀放出について，より詳細で正確な評

価を行うためのデータの集積と検討が必要とされている（Li et al., 2009）。その

ためには，水銀汚染地域において調査を行い，水銀発生源についての詳細な情

報を得，発生源周辺での水銀汚染レベルを明らかにする必要がある。 
大気に流入した水銀の周辺および遠隔地の生態系や人体への影響を評価する

ためには，水銀発生源から放出された水銀の広範囲で継続的な追跡調査（モニ

タリング）が必要である。Tekran 水銀蒸気分析器や Lumex 水銀分析器，Gardis
自動水銀測定装置，金トラップ（金アマルガム法）の使用により，大気中水銀

を観測定点（多くの場合 1 地点）において 1 年以上の長期に亘って追跡し，日

周および季節変動や年変化を明らかにした研究例は多くある（Shon et al., 2008; 
Fu et al., 2009; Wanze et al., 2008; Kim and Kim, 2001; Kim et al., 2006; 
Tomiyasu et al., 2006; Baker et al., 2002; Choi et al., 2009; Denis et al., 2006）。
これらの研究により，大気中水銀濃度は気温や太陽光等と関連した変動を示す

こと，および，人為的（石炭やバイオマス燃焼）に排出された水銀によっても

変動することが明らかにされている。このような機器を用いた長期的なモニタ

リングは大気中水銀の挙動に関した詳細な情報を提供することができるが，機

器の導入コストが高いことや定期的なメンテナンスが必要となるために，通常，

観測定点数や設置個所は制限される。 
また，同じく Lumex 水銀分析器を用いて Gosar et al. (1997)はスロベニアの

水銀鉱山周辺で，Higueras et al. (2005)はチリの鉱山地域において，水銀放出

地点（精錬所や坑道の通気口）に高濃度に存在する水銀の拡散に対する風向き

と風速の影響を明らかにした。これらの調査は調査地域の道路を走行しながら

大気中水銀濃度を測定しているので，得られる水銀濃度分布は測定時点の一時

的（それぞれ 10 秒間，3 秒または 30 秒間）な状況を反映したものである。大

気中水銀濃度は気温や風向き，人為活動などの様々な環境要因に関連して変動

するため，調査地点・地域における潜在的な濃度分布をより正確に把握するた

めにはこの様な測定を繰り返し行なう必要がある。 
一方，生物を用いた大気環境の評価法（バイオモニタリング）も大気中水銀

汚染の評価に利用されている。バイオモニタリングはサンプリング機器を使用

せずに行えるのでコストが低く，広範囲のサンプリングも容易に行え，ある期

間の大気中水銀レベルを生体内の蓄積量として反映し得るため，広範囲・長期
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的調査を簡単に実施することができ，水銀発生源の特定（Chakraborry and 
Paratkar, 2006）や，発生源からの水銀拡散の評価に利用できると考えられる。

環境の定性的な評価を行う場合に用いられる生物はバイオインジケーター

（ bioindicator ），定量的な評価に用いられる生物はバイオモニター

（biomonitor）と呼ばれる（Market et al., 1999）。大気汚染の程度や環境への

影響を評価するためには，バイオインジケーターやバイオモニターとして適し

た生物を用いる必要がある（Namieśnik and Wardencki, 2002）。なかでも，陸

上生態系のベースとなる生物を利用したバイオモニタリングは，大気から生態

系に流入する汚染物質の評価・モデリングも可能となる点で大変有用であると

考えられる（De Temmerman et al., 2009）。 
大気中水銀のバイオモニタリングはこれまでに北欧米を中心に多く報告され

ている。バイオモニターとしては地衣類（Garty, 2001; Horvat et al., 2000; 
Jeran et al., 2003; Bargagli and Barghigiani, 1991; Loppi, 1996; Loppi et al., 
2004; Loppi et al., 2006; Ikingura and Akagi, 2002; Miyamoto et al., 2008），
蘚苔類（Aničić et al., 2009; Real et al., 2008; Lodenius, 1998; Galsomiès et al., 
1999; Harmens et al., 2004; Steinnes et al., 2003; Pesch and Schroeder, 
2006），サルオガセモドキ Tillandsia usneoides L.（Calasans and Malm, 1997; 
Malm et al., 1998），ホソムギ Lolium perenne L. cv Vigor（De Temmerman et 
al., 2007），葉物野菜（De Temmerman et al., 2009），ブナ科樹木(Quercus cerris
と Q. pubescens)の葉と幹（Loppi et al., 1997）などが用いられてきた。これら

のバイオモニタリングでは，調査地に生育する生物をバイオモニターとして評

価に用いる in situ（現地）バイオモニタリングと，一定環境下で栽培した植物

や調査地（汚染地域）とは別の地点から採集した生物を調査地に移植してバイ

オモニターとして用いる移植バイオモニタリングとがある。これらバイオモニ

タリングによる大気中水銀濃度・沈着量の評価をより定量的に実施するために，

バイオモニター中の水銀濃度と実際の大気中水銀濃度との関連性を明らかにす

ることの重要性も指摘されている（Calasans and Malm, 1997; Garty, 2001）。
移植バイオモニタリングでは，調査地に一定期間移植したバイオモニター中水

銀濃度の増減で大気中水銀レベルや沈着量の評価を行なっている（Aničić et al., 
2009）。このため，バイオモニターの周辺大気への曝露期間が明確であり，機器

を用いた調査と並行して行うことが可能となることから，バイオモニター中水



4 
 

銀濃度と大気中水銀濃度の比較を行い，両者間の関連性を確認することが可能

である（Malm et al., 1998; Horvat et al., 2000; De Temmerman et al., 2007; 
De Temmerman et al., 2009）。しかし，移植バイオモニタリングには移植に伴

う外部環境の変化に対する高い耐性を有する生物を用いる必要があり

（Calasans and Malm, 1997；Jeran et al., 2003），また，生体が移植による環

境変化によって受けるストレスからの回復期間も考慮する必要がある（De 
Temmerman et al., 2007）。移植バイオモニタリングでは，バイオモニターの移

植，設置、回収のためにはパッシブサンプラー（e.g., Lyman et al., 2010）等の

機器を用いた場合と同様の手間がかかるため，結果的に調査地点数および位置

選定には制限が伴う。一方の in situ バイオモニタリングでは，現地に生育する

生物をそのまま利用できるのでより簡便に広範囲で長期的な調査を行えること

が大きな利点であるが，広範囲・多地点の in situ バイオモニタリングデータと

機器分析による大気中水銀濃度を対応させるためには，多地点での機器による

大気中水銀捕集を同時期に行なう必要があるため，時間的・経済的に高コスト

となり困難となっていた。Steinnes et al. (2003)はノルウェー全土の約 500 地

点において自生する蘚苔類 Hylocomium splendens を採集し，その水銀濃度測

定結果からノルウェーにおける大気から沈着すると考えられる水銀の濃度分布

を示し，また，1985 年，1990 年，1995 年および 2000 年の同様の調査結果を

比較して長期的な傾向についても考察を行った。しかし，実際の大気中水銀濃

度は測定されておらず，バイオモニター中の水銀濃度との関連については検討

されていなかった。多くの in situ バイオモニタリングでは水銀発生源がないと

みなせる地域（バックグラウンド）の生物試料と水銀発生源周辺の生物試料の

水銀濃度を比較して後者の水銀濃度が高められていることを指摘するものの，

その定量的な評価は十分でない。これらのことから，特に in situ バイオモニタ

リングにおいて，より定量的で信頼性のある大気中水銀濃度の評価を行うため

に，バイオモニター中の水銀濃度と実際の大気中水銀濃度との関連性を明確に

する必要がある。 
そこで，本論では水銀捕集管（金アマルガム法）を用いた大気中水銀の捕集

と調査地に自生する植物（in situ バイオモニター）のサンプリングを同時期に

行なうことで，in situ バイオモニター中水銀濃度とその生育地点周辺の大気中

水銀濃度の関連性を明らかにした。in situ バイオモニタリングでは調査地に対
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象とする生物が生育していることが絶対条件となるため，調査地に豊富に生育

する生物種を対象とした。まず，第 2 章では，in situ バイオモニター中水銀濃

度と大気中水銀濃度を明確に対応させるために，多地点における 2 年間の継続

的なサンプリングを試みた。多地点での継続的サンプリングを実行するために，

調査地点は鹿児島大学構内に設定し，同大学構内に豊富に自生する常緑性の着

生シダ植物を in situ バイオモニターとして用いた。大気中水銀のバイオモニタ

リングにシダ植物を用いた研究はこれまでに報告されていなかったので，シダ

植物のバイオモニターとしての基礎的検討を行ない，シダ植物の葉は大気中水

銀のバイオモニターとして利用できることを示した。2005 年 12 月から 2007 年

11 月までの 2 年間に月に 1 回，鹿児島大学構内の 8 地点でシダの葉（in situ バ

イオモニター）と金アマルガム法による大気中水銀のサンプリングを行ない，

水銀濃度を測定した。この 2 年間分の水銀濃度測定結果を用いることで，ある

月に採集した in situ バイオモニター中水銀濃度とその前月までの平均大気中水

銀濃度とを対応させることが可能となり，in situ バイオモニターが大気中水銀

レベルを反映し得る期間を示すことができた。 
水銀汚染地域では水銀排出源の排出活動の程度，排出源からの距離や風向き

により大気中水銀濃度は一時的に大きく変動することもあるため（Gosar et al., 
1997; Higueras et al., 2005），機器による低頻度のサンプリングでは調査地点の

潜在的な大気中水銀濃度を見積もることは困難な場合もある。一方，in situ バ

イオモニターは周辺大気から水銀を生体内に取り込んで蓄積しており，その蓄

積量は大気中水銀濃度の一時的な変化を均したある期間の平均的状態（水銀レ

ベル）を反映するので，機器を用いる場合よりも低頻度のサンプリングで長期

の大気中水銀レベルの評価が可能と考えられる。そこで，第 3 章では in situ バ

イオモニタリングの利点を活かした定量的な大気中水銀濃度の評価を試みた。

調査地域は水銀を用いた金精錬により深刻な水銀汚染が生じているインドネシ

ア共和国のチカニキ川流域の源流部から約 25km 下流までにある 9 集落・地域

（Site）を対象とし，その中の 28 地点から in situ バイオモニターと金アマルガ

ム法による大気中水銀のサンプリングを行なった。バイオモニター中水銀と大

気中水銀の測定結果から，水銀汚染地域における両試料中の水銀濃度の関連を

明らかにした上で，この関連性を利用した，バイオモニター中水銀濃度に対応

する大気中水銀濃度を計算するための回帰式の導出を試みた。回帰式の導出に
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は複数地点から大気中水銀と in situ バイオモニターをサンプリングできた Site
のデータセットを用いて，水銀濃度を Site 平均値（Site 平均大気中水銀濃度と

Site 平均バイオモニター中水銀濃度）で対応させることにより，各地点の大気

中水銀濃度の変動とバイオモニター中水銀濃度の個体差の影響を少なくした。

こうして得られた回帰式を用いてバイオモニター中水銀濃度から調査地点の平

均的な大気中水銀レベルの定量的評価を行なった。 
最後に，第 4 章では in situ バイオモニターによる大気中水銀レベルの定量的

評価手法について総括した。 
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第 2 章 大気中水銀のバイオモニターとしての着生シダ植物の基礎検討 
 ―ノキシノブの葉中水銀濃度と大気中水銀濃度の関連性― 
 
2.1．緒言 
 
調査地に自生する生物を利用した環境評価法である in situ バイオモニタリン

グは水質や大気環境等を評価する有用な手法として用いられている。着生植物

は，一般的に，土壌以外の樹木や岩石上に固着生活し，雨水や水蒸気から水分

や栄養塩類を摂取しているため，大気起源物質を蓄積していると考えられる。

このことから，大気環境のバイオモニタリングにおける着生植物の有用性が認

められている（Mhatre, 1991）。大気中水銀のバイオモニタリングにもこうした

着生種が用いられており，特に，バイオモニタリングによる大気中水銀に関す

る研究が多く報告されている北欧米では，地衣類（e.g., Parmelia sulcata, P. 
caperata, Evernia sp., Hypogymnia physodes, Xanthoria parientina）や蘚苔

類 （ e.g., Hypnum cupressiforme, Hylocomium splendens, Pleurozium 
schreberi, Scleropodium purum）がバイオモニターとして用いられている

（Loppi and Bonini, 2000; Jeran et al., 2003; Horvat et al., 2000; Loppi et al., 
2006; Loppi et al., 1997; Steinnes et al., 2003; Harmens et al., 2004; 
Galsomiès et al., 1999）。これら生物種は中緯度から高緯度に主な分布域をもつ

ことから，北欧米では容易に採集でき，その地域における有用な in situ バイオ

モニターとなっている。その一方で，中緯度から低緯度の熱帯・亜熱帯地域で

の大気中水銀のバイオモニタリングについては少数例しか報告されていない。

その中で，Ikingura and Akagi（2002）はタンザニア連合共和国において着生

地衣類 Parmeia sp.を用いたバイオモニタリングの結果，金採掘場からの 3 km
以内の水銀汚染状況を明らかにした。Parmeia などは分布域が世界中に及んで

いるが，低緯度域ではモニタリングに十分な個体数の確保が困難な場合もある。

この難点に対し，Malm et al.（1998）は調査地の熱帯環境に適応した植物種を

用いた移植バイオモニタリング手法を示した。このような移植バイオモニタリ

ングにおいて，調査地の環境条件（気候，汚染の程度など）下で生育できるこ

とがバイオモニターとして必要な条件となる（Namieśnik and Wardencki, 
2002）。調査地域に豊富に自生する植物種のバイオモニタリングへの利用は調査
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地の環境条件への適応や十分な個体数の確保といった問題点の有効な解決策で

あると考えられる。中緯度から低緯度地域の水銀汚染についてより多くの情報

を得るためのバイオモニタリングを行うために，この地域に豊富で，大気中水

銀のバイオモニターとして適した生物種によるバイオモニタリング手法の検討

が必要である。 
そこで，本章では東アジアおよび東南アジア（中国，韓国，日本，台湾，イン

ドネシアおよびフィリピン）に分布する雑草的な普通種で，日本国内において

は北海道の南部以南の低山地の山林中から村落の陽地まで，樹幹や岩上などに

着生する常緑性の着生シダ植物であるウラボシ科 Polypodiaceae ノキシノブ属

のノキシノブ Lepisorus thunbergianus (Kauf.) Ching（岩槻, 1992）を対象と

して大気中水銀レベルの評価を行うための in situ バイオモニタリング法の検討

を行った。
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2.2. 材料と方法 
 

2.2.1. サンプリング 
 
鹿児島県鹿児島市の鹿児島大学郡元キャンパス構内およびその周辺道路沿い

において，植樹されているクスノキ(Cinnamomum camphora (L.) Presl)の樹幹

に地表から 1–2m の高さに着生していたシダ植物ノキシノブの胞子体を採集し

た。採集した試料はチャック付きのポリビニール袋に入れて実験室に持ち帰り，

測定までは冷暗所で保管した。試料の同定，和名，学名等については中池（1982）
と岩槻（1992）に従った。ノキシノブが単一種であるかどうかについては課題

となっている（岩槻, 1992）が，本研究ではそこまでの議論を行わない。そのた

め，本論の中でノキシノブとして扱っている試料の中にはノキシノブの近縁種

が含まれている可能性がある。 
大気中水銀の捕集は定流量ポンプ（SIBATA MINIPUMP MP‐Σ300）に多孔

質金捕集剤を充填した水銀捕集管（日本インスツルメンツ社製）を接続したも

のを地表からおよそ 1–2 m の地点に設置して行なった。水銀捕集管はあらかじ

め十分に空焼きし，使用までは保存容器に密栓して保管した。捕集に用いたポ

ンプの流量は 0.50 L min-1に設定し，約 4 時間現地大気を通気した。捕集後の

水銀捕集管は保存容器に入れて密栓して実験室に持ち帰り，1 週間以内に水銀濃

度測定を行なった。大気中水銀濃度は日中–夜間での変動があることが報告され

ているため（Baker et al., 2002; Tomiyasu et al., 2006; Denis et al., 2006; 
Wanze et al., 2008），大気中水銀の捕集は日中（午前 9 時から午後 6 時まで）

に限って行った。 
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2.2.2. 水銀濃度測定 
 
2.2.2.1. 植物試料 
湿式分解‐還元気化‐冷原子吸光光度法によって総水銀量を測定した。 
 

2.2.2.1.1. 試薬 
特に断らない限り，市販の有害金属測定用を使用した。超純水は Elix-5 で

得られた蒸留水を日本ミリポア工業製の MILLI-Q SP REAGENT WATER 
SYSTEM に通して得られた超純水を使用した。 

10 M 水酸化ナトリウム溶液：超純水 20 ml に水酸化ナトリウム（和光純

薬工業製特級試薬）8 g を溶かした。 
0.5 %過マンガン酸カリウム（0.5 M 硫酸）溶液：0.5 M 硫酸溶液（超純水

35 ml＋硫酸 1 ml）に，過マンガン酸カリウム（和光純薬工業製）

0.18 g を溶解した。 
10 %塩化スズ（Ⅱ）溶液：塩化スズ（Ⅱ）ニ水和物（和光純薬工業製特級

試薬）50 g を濃塩酸（ナカライテクス株式会社製特級試薬）90 ml
で溶解し，超純水を加えて 500 ml とした。調製後，窒素ガスを

30 分間通して水銀を除去し，褐色ビンに入れて冷蔵庫に保存した。 
0.1 ppm 無機水銀標準溶液（0.05 M 硫酸（3 %塩化ナトリウム））：1000 ppm

無機水銀標準溶液（塩化水銀（Ⅱ）和光純薬工業製原子吸光分析

用水銀標準液）を 0.05 M 硫酸（3 %塩化ナトリウム）溶液で適宜

希釈した。2005 年度から 2008 年度までの測定に使用。 
1 ppm および 0.1 ppm 無機水銀標準溶液（0.1 M 硝酸）：100 ppm 無機水

銀標準溶液（塩化水銀（Ⅱ）和光純薬工業製原子吸光分析用水銀

標準液）を 0.1 M 硝酸溶液で適宜希釈した。2009 年度から 2010
年度の測定に使用。 

硝酸‐過塩素酸溶液（１：１）：濃硝酸（関東化学株式会社製）と過塩素酸

（関東化学株式会社製）を体積比１：１で混合した。 
硫酸：濃硫酸（関東化学株式会社製） 
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2.2.2.1.2. 水銀濃度測定手順 
フローチャートを図 2.1 に示した。試料を 50 ml メスフラスコにとり精秤し

た。超純水を約 1 ml 入れた後，1：1 硝酸‐過塩素酸溶液 2 ml と濃硫酸 5 ml
を入れ，約 230℃のホットプレート（Thermolyne type 2200 Hot plate）上

で 30 分間加熱分解した（酸処理）。その後，室温まで冷却し，超純水で 50 ml
に定容し，試料溶液とした。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2.1 植物試料の水銀濃度測定方法 

植物試料 

50ml メスフラスコ 

超純水 1 ml 
HNO3-HClO4 (1+1) 2 ml 
H2SO4 5 ml 

約 230˚C 30 分間加熱 

分解試料 

冷却 
超純水 （50 ml に定容） 

試料溶液 

メスピペット 

10 % SnCl2  1又は0.5 ml 

吸光度測定 
（λ＝253.7 nm） 
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還元気化－冷原子吸光光度法（Akagi and Nishimura 1991; Akagi et al. 
1995）により，自動水銀分析装置（三双製作所モデル；HG-3000）を用いて

水銀濃度測定を行なった（図 2.2）。反応容器に試料溶液< 10 ml を入れ，容

器を密閉した後，塩化スズ（Ⅱ）溶液 1 または 0.5 ml を加えると溶液中の水

銀イオン（Hg2+）は金属水銀（Hg0）に還元される。スタートボタンを押す

とポンプが作動し発生した水銀蒸気が四方コックを介して反応容器と酸性ガ

ストラップ内を 30 秒間循環して試料溶液中の金属水銀は気相へ移動する。こ

の間に試料溶液から発生する酸性ガスはアルカリ溶液中に捕集される。その

後，四方コックが自動的に 90˚回転し，水銀蒸気が除湿器（アイスバス）を経

由して吸光セルに導かれ，253.7 nm の波長の吸光度が測定される。吸光度は

記録計（SEKONIC；SS 250F）にピークとして示される。記録計の示度が降

下し始めたら反応容器下部のコックを開き，内部の溶液を排出させて超純水

で容器内部を洗浄した後コックを再び閉じてベースラインに戻るまで通気す

る。リセットボタンを押し，次の測定に移る。測定後の水銀蒸気（Hg0）は過

マンガン酸カリウム溶液に通して捕集し，実験室内の汚染を防いだ。 
検量線は 50 ml のメスフラスコに超純水 1 ml 入れ，0.1 ppm 水銀標準溶液

または 1 ppm 水銀標準溶液を適当量添加して試料と同様に酸処理して測定し，

検量線を作成した。0–100 ng / 10 ml の水銀量の範囲で検量線は直線である

ことを確認した。 
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図 2.2 水銀測定装置図 

  キャリアーガス：空気 
  ①エアーポンプ  ②反応容器 
  ③除湿器  ④石英セル 
  ⑤水銀ランプ  ⑥検出器 
  ⑦10 % SnCl2  ⑧10M NaOH（酸性ガストラップ） 
  ⑨0.5 % KMnO4 

  （水銀捕集ビン） 
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水銀濃度の計算 
試料中総水銀濃度(ng/g) = 50 / V×(Ps-Pbl) / a×1 / M 

V：測定に用いた試料溶液量 ml（通常 10。希釈した場合は希釈倍数

で割った値） 
Ps：試料溶液のピーク高 mm 
Pbl：ブランク溶液のピーク高 mm 
a：検量線の傾き mm / ng 
M：試料量 g 

 
水銀濃度を湿重量ベースで測定した場合は，濃度測定に用いた試料と類

似した試料を 40℃で 3 日間または約 70℃で 1 日乾燥させて試料中の水分

含有量を求め，それを用いて湿重量ベースの水銀濃度を乾燥重量ベースに

換算した。 
試料中総水銀濃度(乾燥重量ベース；ng/g) = (Cw×Mw) / Md 

Cw：試料中総水銀濃度（wet ベース） ng/g 
Mw：試料量（wet） g 
Md：試料量（dry） g 
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2.2.2.2. 大気試料 
金アマルガム捕集‐加熱気化‐冷原子吸光光度法によりガス状総水銀量を測

定した。 
 

2.2.2.2.1. 試薬 
緩衝溶液：pH 6.86±0.02 標準緩衝液（ナカライテスク株式会社） 
 

2.2.2.2.2.水銀濃度測定手順 
図 2.3 に示す水銀測定装置（日本インスツルメンツ社 マーキュリーアナリ

シスシステム S-1）を用いた。水銀を捕集した水銀捕集管（第 1 捕集管）を保存

容器から取り出し第 1 加熱炉に接続し，装置を始動させると，ポンプによって

キャリアーガスが 0.5 L min-1で吸引されると同時に第 1 加熱炉は 3 分間 500℃
に加熱されて水銀を気化する。気化した水銀は緩衝溶液の入った洗浄器と除湿

器を通って精製用捕集管（第 2 捕集管）に再捕集される。次に，第 2 加熱炉が

500℃で 1 分間加熱され，水銀を気化し，石英セルに導いて波長 253.7 nm の吸

光度を測定する。水銀量は ng 単位で測定装置に小数点以下 2 桁までデジタル表

示される。定量値はその表示値から事前に測定して一定値となった機械ブラン

ク値を差し引いた値とした。 
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図 2.3 大気中水銀濃度測定装置図 

 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

キャリアーガス：水銀捕集管を通過させた空気；0.5 L min-1 
A 空気中水銀除去管   B 第１捕集管（試料捕集管） 
C 第２捕集管（精製用捕集管） 
① 第１加熱炉（500 ℃）  ② 第２加熱炉（500 ℃） 
③ 洗浄器    ④ 除湿器 
⑤ 冷却ファン   ⑥ 三方バルブ 
⑦ 活性炭水銀除去容器  ⑧ 吸引ポンプ 
⑨ 流量計    ⑩ 石英セル 
⑪ 水銀放電管   ⑫ 検出器 
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2.3. 結果と考察 
 
2.3.1. バイオモニターとしてのノキシノブの水銀蓄積に関する基礎検討 
 
2.3.1.1. ノキシノブ（胞子体）中の水銀濃度分布 
ノキシノブの胞子体は他の多くのシダ植物と同様に葉，根茎，不定根からな

る。ノキシノブの胞子体内の水銀濃度分布を明らかにするために，2009 年 7 月

に鹿児島大学構内 4地点から 10個体のノキシノブの胞子体を採集し，葉，根茎，

不定根の 3 部位に分けて水銀濃度を測定した。いずれの部位も水洗いした後，

ワイパーで水分を拭ったものを濃度測定に用いた。湿重量ベースで測定した濃

度は別に求めた水分含有量から乾燥重量ベースに換算した。（2.2.2.1.2.「水銀濃

度の計算」参照）。水銀濃度測定結果を表 2.1 に示す。各部位の水銀濃度を比較

した結果，各部位間には有意差が認められた（ANOVA, p < 0.001）。次に，こ

れらに対し，Bonferroni correction による多重比較を行った結果，葉と根茎と

の間には有意差が見られなかったが，葉と不定根および根茎と不定根との間に

は有意差が見られ（p < 0.01），葉や根茎に比べて不定根の水銀濃度が高いこと

が示された。また，各部位間の水銀濃度はいずれの組み合わせにおいても有意

な相関は得られなかった（葉と根茎：p = 0.07；葉と不定根：p = 0.76；根茎と

不定根：p = 0.51）。地上生植物について，土壌中の水銀濃度の上昇に伴って，

根中水銀濃度が高くなる一方で，葉に蓄積される水銀は根や茎を経由せず，主

に周辺大気からとりこまれていることが示唆されている（Tomiyasu et al., 
2005）。本研究ではノキシノブが着生する基質の水銀濃度を測定していないが，

不定根の水銀濃度は基質中の水銀濃度に関連して高められている可能性が考え

られる。しかし，不定根と根茎・葉との間に関連が認められなかったことから，

葉に蓄積されている水銀について，不定根から葉への水銀移行による寄与は低

く，主に大気起源である可能性が示唆された。よって，以降では，ノキシノブ

の葉を用いて大気中水銀との関連性の検討を行う。



18 
 

表 2.1 ノキシノブ胞子体の部位別水銀濃度  
     
 水銀濃度 (ng g-1)     
試料 葉 根茎 不定根 
a-1 14.4  4.9  116.3  
a-2 11.7  13.8  178.5  
a-3 11.3  16.2  109.8  
a-4 13.2  18.2  122.7  
b-1 29.1  30.4  142.4  
b-2 11.6  15.3  138.5  
c 30.9  22.5  183.5  
d-1 28.0  33.5  79.1  
d-2 14.2  32.7  71.4  
d-3 18.9  16.9  44.5    

  a から d は採集地点を示す。 

 



19 
 

2.3.1.2. 測定前処理（洗浄方法）の検討 
ノキシノブの葉の内部に蓄積された水銀量を測定するための測定前処理（洗

浄方法）について検討を行った。鹿児島大学構内 2 地点から大きさと成熟段階

が同程度の葉を 15 枚ずつ採集し，5 枚ずつを未洗浄，ワイパーによる拭き取り，

超純水による洗浄を行った後，濃度測定して比較した結果，1 地点では処理の違

いによる濃度差は示されなかった（ANOVA, p = 0.31）が，他方の地点では処理

の違いによる濃度差が示された（ANOVA, p < 0.05）。後者の地点では未洗浄試

料の濃度が拭き取りや超純水による洗浄をおこなった試料の濃度より有意に高

かった（Bonferroni correction,それぞれ p < 0.01 と p < 0.05）。一方，拭き取り

と超純水による洗浄との間には有意差は示されなかった。 
通常，大気中水銀の大部分はガス状で存在しているため，粒子状水銀はごく

わずかであるが，焼却施設や自動車からの排ガス等の影響を大きく受けている

地点では粒子状水銀濃度が高いことが報告されている（Christoforidis and 
Stamatis, 2009）。このことから，後者の地点の試料は葉表面に付着した微粒子

等により水銀濃度が高められている可能性が示唆された。 
両地点とも拭き取りと超純水による洗浄との間に濃度差が見られなかったが，

ノキシノブは灌水により比較的速やかに葉表面から水を吸収する（中野と岡, 
1953）ので，超純水による洗浄は試料の乾燥状態に影響を及ぼす可能性があっ

た。このため，試料はワイパーによる葉表面の拭き取りによって付着した埃等

を落としてから，水銀濃度測定に用いることにした。 
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2.3.1.3. ノキシノブの葉の成熟に伴う水銀濃度変化 
常緑性であるノキシノブは一年を通じて胞子体の葉がみられるが，その大き

さは個体によって様々であり，また，胞子を付けていない若い葉から胞子を放

出し終わった古い葉までが同時期にみられる。そこで， 2005 年 11 月から 2006
年 3 月の冬期に鹿児島県鹿児島市でノキシノブの葉 823 枚を採集し，葉の成熟

に伴う水銀濃度変化について検討を行なった。なお，この期間の大気中水銀濃

度は低く変動も少ないことを確認した（1.8±0.6 ng m-3, n = 77）。 
ノキシノブの葉には多くのシダ植物で見られるように葉の裏面に胞子嚢が多

数集まって形成される胞子嚢群が見られる。この胞子嚢群の有無や胞子嚢の成

熟の程度を指標として，葉の成長段階を以下のようにグループⅠ–Ⅶの 7 群に分

けた（図 2.4）； 
Ⅰ：胞子嚢群の形成が見られない若い葉 
Ⅱ：胞子嚢群の形成は見られないが，胞子嚢形成が始まっている若い葉 
Ⅲ：胞子嚢群が形成されているが，胞子嚢が未成熟（明るい黄色）の成熟

した葉 
Ⅳ：胞子嚢群が形成され，成熟した胞子嚢（黄色から茶色）が見られる成

熟した葉 
Ⅴ：胞子嚢群が形成され，開裂し始めた胞子嚢（暗い茶色）が見られる成

熟した葉 
Ⅵ：胞子嚢群が形成され，胞子嚢のほとんどが開裂している成熟した葉 
Ⅶ：胞子嚢群が形成され，胞子が散布され終わった古い葉 

2006 年 2 月から 2007 年 10 月までの野外観察において，成熟した葉（グルー

プⅢ–Ⅵ）は出芽から 6 ヵ月後に現れ、3 か月以上存続し，古い葉（グループⅦ）

は数週間存続することを確認した。 
各グループの水銀濃度を表 2.2 に示す。水銀濃度は葉の成熟がⅠからⅦへと進

むにつれて上昇する傾向が見られ，グループⅦで最も高い水銀濃度を示した。

これらのことから，ノキシノブの葉の存続期間が長いほど水銀は蓄積されると

考えられる。その一方で，ノキシノブの葉の大きさと葉中水銀濃度との間には，

葉の大きさの指標として乾燥重量を用いた場合，相関が見られなかった（図 2.5）。
ノキシノブは同程度の大きさの葉であっても，胞子嚢群が観察されないことも

あり，葉の大きさ（乾燥重量）からは葉の成熟の程度を判断することができな
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いことを確認した。 
 
 

 
図 2.4 各グループの葉 

 
 

表 2.2 各グループの水銀濃度 
             

         Hg (ng g-1 DM)      RSD             
Group  Mean SD  (%)  n   

   Ⅰ  18.4  12.4   67.3   141 
   Ⅱ  20.3  11.0   54.1    89 
   Ⅲ  21.8   6.5   29.7    69 
   Ⅳ  22.4   5.5   24.6   137 
   Ⅴ  23.2   8.0   34.3   130 
   Ⅵ  23.8   7.8   32.8   118 
   Ⅶ  34.5  13.1   38.1   139  

 

Ⅰ  Ⅱ  Ⅲ    Ⅳ   Ⅴ   Ⅵ  Ⅶ 



22 
 

 
 図 2.5 ノキシノブの葉中水銀濃度と乾燥重量の相関関係 
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2.3.1.4. バイオモニターに適した成熟段階の葉の検討 
Bargagli（1998）は大気中物質が生体中に蓄積される量は生物の成長（＝大

気に曝されてきた期間）に関連があることを報告した。ノキシノブの葉におい

ても，胞子嚢群の有無や胞子嚢の成熟の程度を指標として葉の成熟段階を決定

することで，葉の成熟に伴う水銀の蓄積傾向が確認された（表 2.2）。大気中水

銀のモニタリングに用いるノキシノブの胞子体の葉は，十分に周辺大気に曝さ

れて物質交換を行なっている成葉であること，および，成長段階における水銀

蓄積量にばらつきが少ないことが望ましい。これらの点をふまえ，バイオモニ

ターとして用いるのに適した成熟段階の葉の検討を行った。 
まず，各グループ間で水銀濃度を比較すると，グループⅠからⅥの水銀濃度

には有意差が得られなかったが，グループⅦの水銀濃度は他のグループより有

意に高いことが示された（Mann-Whitney U-test, p < 0.05)。グループⅦの葉は

老化期の葉で,生理活性の減衰や葉の表面構造の変化（凹凸の有無など）がこの

ような水銀の濃縮を引き起こしていると考えられる（Tyler and Olsson, 2006）。
また，グループⅠ，Ⅱの水銀濃度のばらつき（相対標準偏差 RSD; それぞれ

67.3 %と 54.1 %）はグループⅢ–Ⅵ（RSD; 24.6–34.3 %）に比べて大きかった。

グループⅠ，Ⅱは若い葉を含んでおり，これらの葉は十分な曝露期間に達して

いない可能性が考えられ，また，活発な成長によって水銀濃度を薄めているこ

とも考えられた。水銀濃度の個体間差を小さくするために，これらグループⅠ，

ⅡおよびⅦの葉を除く，グループⅢ–Ⅵに含まれる成熟した葉のみをバイオモニ

ターとして用いることとした。
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2.3.2. ノキシノブをバイオモニターとした大気中水銀レベル評価法の検討 
 

2.3.2.1. 大気中水銀濃度とノキシノブの葉中水銀濃度 
2005 年 12 月から 2007 年 11 月までの 2 年間，月に 1 回，鹿児島大学郡元キ

ャンパス構内の 8 地点で成熟したノキシノブの葉（3–8 枚）の採集と大気中水

銀の捕集を行った。（図 2.6）。使用できる定流量ポンプの台数の都合上，8 地点

全ての試料を得るには数日間を要した。捕集時間帯や捕集日は各地点で異なる

とこから，各地点の大気中水銀の捕集と同時に毎回同じ地点（基準地点）で同

型のポンプと水銀捕集管を用いて大気中水銀を捕集し，捕集日時の相違による

大気中水銀濃度の変動を確認し，変動が大きいときは後日，再捕集を行った。

各地点の 2 年間の水銀濃度変動を図 2.7 に示す。ノキシノブの葉中水銀濃度に

ついて，2006 年の晩春から初夏（5–6 月）と秋（11 月）に有意に高い値が Site 
1–3，7 および 8 で示され，Site 4–6 では 2007 年の秋（10，11 月）に高かった。

大気中水銀濃度は，Site 1–8 では明確な季節変動は見られなかったが，基準地

点では，2006 年の春から秋（4–11 月）および 2007 年の春から夏（4–7 月）に

高いことが示された（図 2.8）。本調査地の大気中水銀濃度については，これま

でに Tomiyasu et al. (2000)により，夏から秋季に高く，冬季に低いという気温

と関連した季節変動が報告されている。本研究では調査地点での気温を測定し

ていなかったが，基準地点における春季から秋季の高い水銀濃度は気温等に関

連した季節変動を含む変動であると考えられる。 
表 2.3 に各地点の 2 年間平均水銀濃度を示す。ノキシノブの葉中水銀濃度は

各月に採集された複数枚の葉の平均水銀濃度を用いて各地点の 2 年間平均水銀

濃度を求めた。大気とノキシノブの平均水銀濃度はそれぞれ 2.6±1.9 ng m-3お

よび 34.6±20.2 ng g-1であった。両試料ともに，水銀濃度は Site 5 で最も高く，

Site 1 で最も低かった。各地点の 2 年間平均の大気中水銀濃度とノキシノブの

葉中水銀濃度との間には有意な相関が得られた（図 2.9）。このことから，ノキ

シノブの葉中水銀濃度は生育地周辺大気中の水銀レベルを反映していることが

示唆された。 
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図 2.6 鹿児島大学構内の試料採集地点（❶―❽） 
は大気中水銀捕集の基準地点 
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    1       2 
 
 
 
 
 
    3       4 
 
 
 
 
 
    5       6 
 
 
 
 
 
    7       8 
 
 
 
 
 
 
図 2.7 各地点の大気およびノキシノブ葉中水銀濃度の月変化 
 各グラフの上の数字は Site 番号。 

 大気中水銀濃度（ng m-3）：棒グラフ，右軸 

 葉中水銀濃度（ng g-1）：＊プロット，左軸 

 サンプリングの年．月を横軸に示す。 

 Site 5，6 の縦軸のスケールは他のグラフとは異なっている。 
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図 2.8 鹿児島大学構内の基準地点の大気中水銀濃度変化 
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表 2.3 鹿児島大学構内各地点の水銀濃度測定結果 
             
    Hg in Air (ng m-3)      Hg in fronds (ng g-1) 
Site   Mean SD N     Mean SD  N  
1   1.8   0.6  24     23.9    5.8  24 
2   1.9   0.6  24     29.7    6.4  24 
3   2.1   0.5  23     26.3    7.5  24 
4   2.9   1.6  24   30.7   10.8   24 
5   5.3   3.6  18   75.5   34.8   20 
6   3.4   2.6  22   37.8   10.0   24 
7   1.9   0.6  24   26.9    6.7  24 
8   2.4   0.5  17     32.5    7.1  17 

All data  2.6   1.9  176    34.6   20.2  181  
左：大気中水銀濃度   右：ノキシノブの葉中水銀濃度 

 

y = 13.6 x - 1.3 
R² = 0.9 

p < 0.001

0

20

40

60

80

100

0 2 4 6 8 10

H
g 

in
 F

ro
nd

 (n
g 

g-1
)

Hg in Air (ng m-3)
 

 
図 2.9 各地点における 2 年間平均の大気中水銀濃度とノキシノブの葉中水銀濃

度との相関関係 
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2.3.2.2. ノキシノブの葉中水銀蓄積量が反映する過去の大気中水銀レベル 
ノキシノブの葉には葉が出芽してから採集されるまでの間に大気中から取り

込まれた水銀が蓄積していると考えられ，測定された葉中水銀量はノキシノブ

が採集されるまでのある期間の大気中水銀レベルを反映していると考えられる。

しかし，調査地に自生するノキシノブの葉が実際にいつ出芽したかを特定する

ことは困難である。そこで，ノキシノブの葉中水銀濃度がどのぐらいの期間の

大気中水銀レベルを反映しているのかを明らかにするために，ある月に採集し

たノキシノブの葉中水銀濃度とその月の前月までの 1カ月から 12カ月間までの

平均大気中水銀濃度とを対応させて回帰分析を試みた。6 カ月間平均のデータセ

ットを考えた場合，例えば，2007 年 7 月に採集したノキシノブの葉中水銀濃度

は 2007年 1月から 6月の大気中水銀濃度を平均した値と対応させることになる。

回帰分析に用いるデータセットを統一するために，対応させるノキシノブの葉

中水銀濃度は 2006 年 12 月から 2007 年 11 月までのデータを用いた。また，こ

れらのデータは非正規分布していたため，ノンパラメトリック法を用いた。 
全てのプロットで有意な相関が得られた（図 2.10, p < 0.001, n = 79）。スピ

アマンの順位相関係数（rs）は大気中水銀濃度の平均に用いる期間が 4 カ月間以

上になると 0.7 以上の値を示したことから，ノキシノブの葉に蓄積された水銀量

は過去 4 カ月間以上の大気中水銀濃度と直線性良く対応することが示された。

すなわち，ノキシノブの葉中水銀濃度は過去 4 カ月間以上の大気中水銀濃度を

反映していると考えられる。 
図 2.10 において，大気中水銀濃度に対応しない高いノキシノブの葉中水銀濃

の外れ値が 3 点確認された。大気中水銀の捕集は月に 1 回（約 30 日間隔）で行

っていたので，1 度のサンプリングから次のサンプリングまでの間に生じた大気

中水銀濃度を上昇させるような事象（水銀を含んだガスの一時的な漏出など）

は大気中水銀のデータとして反映されていない。一方で，ノキシノブの葉中水

銀濃度はこうした一時的な水銀濃度の上昇を均した過去のある期間の大気中水

銀レベルを反映していると考えられる。これらの違いが大気中水銀濃度から期

待される濃度より高いノキシノブの葉中水銀濃度を示す外れ値となったと考え

られる。 
各プロットの回帰式を Theil’s incomplete method を用いて導出した。回帰式

の傾きは 1 カ月から 6 カ月間までは大気中水銀濃度の平均に用いる期間が長く
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なるにつれて値が大きくなり，7 カ月間で最大となった後，約 11 m3 g-1まで減

少した。切片は 1 カ月から 4 カ月間までは平均に用いる期間が長くなるにつれ

て値が小さくなり，その後は 0 に近い値となった。5 ヶ月間から 8 カ月間のプロ

ットでは相関係数と回帰直線の傾きが大きく，切片はほぼ 0であったことから，

この期間の回帰式を利用することにより，ノキシノブの葉中水銀濃度から約半

年間（5 ヶ月間から 8 カ月間）の大気中水銀レベルの評価が可能であると考えら

れる。 
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対応させた期間平均の大気中水銀濃度（ng m-3） 

図 2.10 ノキシノブの葉中水銀濃度と過去 1 カ月から 12 カ月間までの平均大気

中水銀濃度との関連性（p < 0.001, n = 79）。

y=5.4x+16.4 
rs=0.48 

y=6.2x+14.5 
rs=0.58 

y=8.6x+10.1 
rs=0.64 

y=8.3x+9.8 
rs=0.70 

y=13.1x+0.2 
rs=0.74 

y=13.5x-1.2 
rs=0.75 

y=15.1x-4.4 
rs=0.76 

y=12.5x-0.4 
rs=0.77 

y=10.0x+3.9 
rs=0.77 

y=10.9x+2.0 
rs=0.76 

y=11.9x+0.2 
rs=0.77 

y=11.1x+1.7 
rs=0.76 
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2.3.2.3.ノキシノブをバイオモニターとした大気中水銀レベルの長期的評価 
2.3.2.2.で得られた 5カ月間から 8 カ月間のデータセットの回帰式の傾きと切

片を平均して回帰式 y = 13.6x－1.4 を得た。ここで y はノキシノブの葉中水銀

濃度（ng g-1）で，x はそれに対応する約半年間の平均大気中水銀濃度（ng m-3）

である。本式を用いて，ノキシノブの葉中水銀濃度から半年間の大気中水銀レ

ベルの評価を試みた。 
鹿児島大学構内 8 地点で得られた全てのノキシノブの葉中水銀濃度（月平均

値）を上記式に代入し，大気中水銀濃度を計算した。この計算値はノキシノブ

が採集された月の前月までの半年間の大気中水銀レベルを反映していると考え

られる。そこで，ノキシノブの葉中水銀濃度から得られた大気中水銀濃度の計

算値と実際に各サンプリングで定量した大気中水銀濃度との比較を行った。実

測した大気中水銀濃度の 6 カ月間平均値に対してノキシノブの葉中水銀濃度か

ら得られた計算値をプロットすると，傾き 0.9，切片 0.2 の回帰直線が得られ，

計算値と平均実測値とはよく一致していることが示された（図 2.11）。また，ノ

キシノブの葉中水銀濃度より計算された大気中水銀濃度 5 ng m-3は，95%予測

区間から，3–8 ng m-3の大気中水銀レベルとなることが示された。 
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図 2.11 ノキシノブの葉中水銀濃度から得られた計算値と実測値の比較 

― y = x 
… 95%CL（信頼区間） 
--- 95%PL（予測区間） 

y=0.94x+0.21 
R2=0.48 
P <0.001 
n=126  
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2.4. まとめ 
 
シダ植物は地衣類や蘚苔類とは異なり，葉，根茎，不定根が区別されるが，

ノキシノブの葉に含まれる水銀は，根茎や不定根からの移行による寄与は少な

く，大気由来である可能性が高いことが示唆された。このことから，ノキシノ

ブを大気中水銀のバイオモニターとして利用した大気中水銀濃度評価法の検討

を行った。ノキシノブは東アジアおよび東南アジアに広く分布する普通種で，

野外において発見・採集を容易に行うことができることはバイオモニターとし

ての大きな利点となる。 
葉の大きさ（乾燥重量）と葉中水銀濃度との間に明確な相関は見られなかっ

たが，ノキシノブの葉裏面の胞子嚢群の有無や胞子嚢の成熟の程度を指標とし

た葉の成熟に伴って水銀濃度が上昇する傾向がみられた。これは葉の存続期間

（＝曝露期間）が長くなるにつれて葉中に蓄積される水銀量が増加することを

示唆する。また，胞子嚢群の形成がみられる成熟した葉の水銀濃度は胞子嚢群

の形成がみられない若い葉や胞子散布後の古い葉に比べ個体間差が小さかった

ので，そのような成葉を用いることで精度の高いデータを得ることが可能と考

えられる。 
次に，鹿児島大学構内 8 地点における 2 年間の追跡調査により，大気中水銀

濃度とノキシノブの葉中水銀濃度との間には強い相関が得られた。ある月に採

集したノキシノブの葉中水銀濃度と，その採集地点における過去 1 カ月から 12
カ月間までの平均大気中水銀濃度との回帰分析によって，ノキシノブの葉中水

銀濃度は採集前の 4 カ月間以上にわたる長期の大気中水銀レベルを反映してい

ることが推定された。 
ノキシノブの葉中水銀濃度と大気中水銀濃度との関連性から，葉中水銀濃度

から半年間の大気中水銀レベルを評価する式を導出した。この式を用いて葉中

水銀濃度から計算した大気中水銀濃度は実際の大気中水銀濃度の 6 カ月間平均

値とよく一致していた。よって，ノキシノブを in situ バイオモニターとして用

いることで，1 回のノキシノブのサンプリングにより，調査地の過去半年間の大

気中水銀レベルの評価が可能となる。 



35 
 

第 3 章 インドネシア水銀汚染地域における着生シダ植物による大気中水銀の

バイオモニタリング 
 ―シマオオタニワタリによる大気中水銀レベルの評価― 
 
3.1. 緒言 
 
水銀は自然発生源（火山活動，土壌・水・植生の表面など）および人為発生

源（化石燃料燃焼，塩素アルカリ工場，金精錬など）の双方から大気中に放出

されている（Scroeder and Munthe, 1998）。これらの水銀発生源，例えば，地

熱地帯（Loppi et al., 2006; Loppi and Bonini, 2000），塩素アルカリ工場（De 
Temmerman et al., 2009; De Temmerman et al., 2007; Lodenius, 1998），天然

ガス処理工場（Jeran et al., 2003; Horvat et al., 2000），金精錬（Ikingura and 
Akagi, 2002; Malm et al., 1998），都市や工業活動（Galsomiès et al., 1999; 
Steinnes et al., 2003; Harmens et al., 2004），からの水銀拡散を広範囲・長期

的に評価したバイオモニタリングが報告されている。バイオモニタリングはサ

ンプリング機器を使用せずに行えるのでコストが低く，広範囲のサンプリング

も容易に行え，ある期間の大気中水銀レベルを生体内の蓄積量として反映し得

るため，広範囲・長期的調査を簡単に実施することができ，水銀発生源の特定

（Chakraborry and Paratkar, 2006）や，発生源からの水銀拡散の評価に利用

できると考えられる。 
インドネシア共和国西ジャワ州のチカニキ川流域では水銀を用いた金精錬

（artisanal and small-scale gold mining: ASGM）が行われており，土壌や水

系において高濃度の水銀汚染が報告されている（Hidayati et al., 2009）が，大

気中水銀汚染についての研究は行なわれていない。水銀汚染地域では水銀排出

源の排出活動の程度，排出源からの距離や風向きにより大気中水銀濃度は一時

的に大きく変動することもあるため（Gosar et al., 1997; Higueras et al., 2005），
機器による低頻度のサンプリングでは調査地点の潜在的な大気中水銀濃度を見

積もることは困難な場合もある。一方，in situ バイオモニターは周辺大気から

水銀を生体内に取り込んで蓄積しており，その蓄積量は大気中水銀濃度の一時

的な変化を均したある期間の平均的状態（水銀レベル）を反映するので，機器

を用いる場合よりも低頻度のサンプリングで長期の大気中水銀レベルの評価が
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可能と考えられる。ASGM は簡易な設備と操作で金を得られることから，発展

途上国を中心に，現在でも 55 カ国以上で行なわれており（UNEP, 2008），その

多くは主要都市から離れた村落で行われているため，ASGM からの水銀拡散を

評価するための調査には移動やサンプリング回数・時間に制限が伴う。このよ

うな状況で，in situ バイオモニタリングは他の手法に比べて安価で容易に広範

囲の調査を行うことができるため，対象地域の潜在的な大気中水銀レベルと拡

散状況を明らかにする有力な手法であると考えられる。 
しかし，これまでの in situ バイオモニタリングではパッシブサンプラー等の

機器や移植バイオモニターを用いた場合に比べ，実際の大気中水銀濃度との関

連は明確にされてこなかった。そこで，本章では機器による直接的な大気中水

銀濃度測定結果と in situ バイオモニタリング結果の比較から，in situ バイオモ

ニタリングの利点を活かし，より定量的な大気中水銀濃度の評価手法として利

用するための検討を行った。 
調査地域において，実際の大気中水銀濃度の変動性と地理的分布を金アマル

ガム捕集‐加熱気化‐冷原子吸光光度法によって明らかにするとともに，調査

地に豊富に自生する着生シダ植物を in situ バイオモニターとして選択し，実際

の大気中水銀濃度とバイオモニター中の水銀濃度との関連性を明らかにした。

さらに，大気中水銀濃度とバイオモニター中水銀濃度との関連性を利用して，in 
situ バイオモニタリングによる調査地点の大気中水銀レベルの定量的評価を試

みた。 
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3.2. 材料と方法 
 
3.2.1. 調査地点 
 

2008 年 2–3 月，10–11 月と 2009 年 10–11 月にチカニキ川流域（インドネシ

ア共和国西ジャワ州ボゴール県）の 28 地点でサンプリングを行った（図 3.1）。
チカニキ川は全長約 30 km で，Mount Halimun-Salak National Park 内に源

流域を有し，ボゴール県内を南西から北東に向けて流れ，チサダネ川に合流後，

約 70 km を流下してジャワ海にいたる。Site A は Mount Halimun-Salak 
National Park 内に位置するチカニキ川源流域にある。Site B と C は Site A か

ら約 12 km 下流にある集落であり，Site D は Site C から約 1 km 下流で川から

約 100 m 高所にある集落である。Site E，F および G は Site A からそれぞれ約

18，19 および 21 km 下流に位置する集落内にある。Site H および I は Site A
からそれぞれ約 21 km，23 km 北にあり，チカニキ川からも約 2 km 離れてい

る。Site A，B，C，D および I では 3 から 8 地点のサンプリングポイントを設

定した。そのほかの Site E，F，G および H では 1 地点で採集を行った。チカ

ニキ川沿いの Site B，C，E，F および G の集落内では水銀を用いた金精錬が行

われており，特に Site B と C では集落内のほぼ全域で多数の精錬小屋が確認さ

れた。Site A，D，H および I では精錬活動は確認されなかった。 

 

図 3.1 試料採集地点 左： 広域    右：Site B–D 詳細 
      main road       Cikaniki R.       Cisadane R. 
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3.2.2. サンプリング 
 
3.2.2.1. 大気中水銀 
大気中水銀の捕集は 2.2.1.と同様に定流量ポンプ（SIBATA MINIPUMP 

MP-Σ300）に多孔質金捕集剤を充填した水銀捕集管（日本インスツルメンツ社

製）を接続したものを地表からおよそ 1–2 m に設置して行なった。水銀捕集管

はあらかじめ十分に空焼きし，使用時までは保存容器に密栓して保管した。大

気中水銀の捕集に用いたポンプの流量は 0.50 L min-1に設定し，一定時間現地

大気を通気した。捕集後の水銀捕集管は再び保存容器に入れて密栓して実験室

に持ち帰り測定まで保管した。 
大気中水銀の測定方法は 2.2.2.2.と同様に行った。 
 

3.2.2.2. 植物試料 
調査地域に豊富に自生する植物種である着生シダ植物を対象とした。着生シ

ダ植物の採集は，2008 年 2–3 月は，調査地域に生育するウラボシ科

Polypodiaceae，チャセンシダ科 Aspleniaceae およびシノブ科 Davalliaceae の

数種を採集した（表 3.1.a）。2008 年と 2009 年 10–11 月はそれらのうち複数地

点で採集が可能であったシマオオタニワタリ Asplenium nidus L. 
（Aspleniaceae）と Pyrrosia longifolia (Burm. F.) Morton （Polypodiaceae），
を主に採集した（表 3.1.b）。2008 年 2–3 月および 10–11 月に採集した全ての試

料，2009 年 10–11 に採集した全てのウラボシ科試料と D-4 で採集した

Asplenium sp.は Herbarium Bogoriense (Pusat Penelitian Biologi-LIPI, 
Indonesia)に同定を依頼した。これ以外の 2009 年 10–11 に採集したシマオオタ

ニワタリは採集地点での観察から岩槻（1992）に従って同定を行った。なお，

シマオオタニワタリについては，現状において，葉の大きさや形がきわめて多

型で，広義に扱われている（岩槻, 1992）分類群であるため，本研究でシマオオ

タニワタリとしてとして扱っている試料の中にはシマオオタニワタリの近縁種

や隠蔽種（Yatabe et al., 2001; Yatabe et al., 2002）が含まれている可能性があ

る。 
実験に用いたシダ植物はすべて樹皮に地表から 1–3 m の高さに着生している

ものを対象とした。各調査地点において 1–3 個体の全植物体（葉および茎）も
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しくは 1 個体から 3 枚以上の葉を採集した。採集した植物試料はチャック付き

のポリビニール袋に入れて密封し，実験室に持ち帰った。シダ植物の葉は水道

水で洗浄後，ワイパーでよく拭って表面の汚れや塵を取り去った後，70℃の恒

温乾燥器内で 1–3 日間乾燥させた，乾燥重量が 0.4 g 以上の大きな葉は乳鉢やミ

キサーを用いて粉末( < 0.7 mm)にし，測定には約 0.4 g を分取した。0.4 g 未満

の葉は 1 枚全体を 1 回の測定に用いて，2.2.2.1.と同様に測定した。
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表 3.1.a  採集したシダ植物種と個体数（2008 年 2–3 月） 
              
Site. Point Family  Species     n   
A A-1 ―    ―     ― 
 A-2 ―    ―     ― 
 A-3 ―    ―     ―  
B B-1 Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia  1  
 B-2 ―    ―     ― 
 B-3 ―    ―     ― 
 B-4 ―    ―     ―  
C C-1 Aspleniaceae Asplenium nidus   1  
  Davalliaceae Davallia denticulata   1  
  Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia  3  
  Polypodiaceae Pyrrosia longifolia   1   
 C-2 ―    ―     ― 
 C-3 ―    ―     ― 
 C-4 ―    ―     ―  
 C-5 Aspleniaceae Asplenium nidus   1  
  Davalliaceae Davallia solida    2  
  Polypodiaceae Selliguea sp.    1  
  Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia  2  
  Polypodiaceae Pyrrosia longifolia   2   
 C-6 ―    ―     ― 
 C-7 ―    ―     ―  
 C-8 ―    ―     ―  
D D-1 ―    ―     ―  
 D-2 Aspleniaceae Asplenium nidus   1  
  Polypodiaceae Pyrrosia longifolia   2  
  Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia  1  
  Polypodiaceae Drymoglossum piloselloides  1   
 D-3 ―    ―     ― 
 D-4 ―    ―     ― 
 D-5 ―    ―     ― 
 D-6 ―    ―     ―  
E E-1 ―    ―     ―  
F F-1 ―    ―     ―  
G G-1 ―    ―     ―  
H H-1 ―    ―     ―  
I I-1 ―    ―     ― 
 I-2 ―    ―     ― 
 I-3 ―    ―     ―   
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表 3.1.b  採集したシダ植物種と個体数（左：2008 年 10–11 月，右：2009 年

10–11 月） 
          
       Oct.–Nov. 2008           Oct.–Nov.2009   
       A. nidus   P.longifolia    A.nidus     P.longifolia   
Site   Point n  n  n  n      
A A-1 3  ―  ―  ― 
 A-2 ―  ―  2  1  
 A-3 ―  ―  1  ―     
B B-1 ―  ―  ―  ― 
 B-2 1  ―  ―  ― 
 B-3 ―  ―  2  ― 
 B-4 ―  ―  1  ―    
C C-1 ―  ―  2  ― 
 C-2 ―  ―  ―  ― 
 C-3 ―  ―  1  ― 
 C-4 ―  ―  2  ― 
 C-5 ―  ―  1  ― 
 C-6 ―  ―  ―  ― 
 C-7 ―  ―  1  ―   
 C-8 1  1  2  ―    
D D-1 1  ―  ―  ― 
 D-2 1  1  2  ― 
 D-3 ―  ―  1  1  
 D-4 ―  ―  1  ― 
 D-5 ―  ―  1  1  
 D-6 ―  ―  3  1    
E E-1 ―  ―  1  1    
F F-1 1  1  1  ―    
G G-1 ―  ―  1  1    
H H-1 ―  ―  3  1    
I I-1 ―  1  1  1  
 I-2 1  1  1  1 
 I-3 ―  ―  1  1  
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3.3. 結果と考察 
 
3.3.1. 大気中水銀濃度の経時変化 
 
大気中水銀濃度の 1 日の間の経時変化を明らかにするために，2008 年 10–11

月に A-1，C-2 および I-1 において 2 時間おきに 24 時間または 32 時間，2009
年はA-1およびC-2において 48時間連続で大気中水銀を捕集し，捕集中の気温，

相対湿度および天候の変化を記録した。 
2008 年 10–11 月の A-1，C-2 および I-1 における大気中水銀濃度範囲（最小

値–最大値）はそれぞれ 3.2–90.2 ng m-3 (n = 16)，2.64×102–1.06×104 ng m-3 (n 
= 12)および 1.4–29.3 ng m-3 (n = 12)であった（図 3.2）。また 2009 年 10–11 月

の A-1 および C-2 の濃度範囲はそれぞれ 2.2–61.9 ng m-3 (n = 24)および 9.30×
102–1.02×104 ng m-3 (n = 24)であった。いずれの地点においても，大気中水銀

濃度は 1 日のうちに大きく変化することが示された。 
2008 年の I-1 において 7:00–9:00 に大気中水銀濃度の上昇が示された（図

3.2a）。また，A-1 においても 2008 年は 10:00–12:00，2009 年は 10:30–12:30
と 18:30–20:30 に大気中水銀濃度の急激な上昇が示された（図 3.2b）。これらの

濃度上昇は気温の上昇と相対湿度の低下に引き続いて生じていた。大気中水銀

濃度は気温，湿度，太陽光線などの気象要因に関連した変動が報告されている

（Lin and Pehkonen, 1999;Liu et al., 2007; Stamenkovic et al., 2007; 
Amouroux et al., 1999; Fu et al., 2009; Wanze et al., 2008）。今回得られたこれ

らの濃度変動も光化学プロセスや土壌表層などでの水銀の沈降・放出プロセス

と関連したものと考えられるが，何に起因した変化であるかを明らかにするた

めにはさらに詳細な検討が必要である。一方，C-2 においては A-1 と I-1 で見ら

れたような傾向はなく，水銀濃度は 1 日を通じて短時間の上昇と低下を繰り返

していた。C-2 におけるこれらの変動は調査地点周辺で行われていた精錬活動の

作業工程や，アマルガム燃焼が行われていた作業場との距離やそこからの風向

き等の影響を反映していると考えられる。 
A-1 と C-2 のデータについて，2008 年と 2009 年で比較すると，A-1 では有

意差はなかった（Mann-Whitney U-test, P = 0.19）一方で，C-2 では有意な差

が見られた(P < 0.001)。2009 年の調査時に，C-2 の近く（約 10m）に新たに精
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錬作業場が建てられており，そこでは水銀回収設備が設置されないままアマル

ガムの燃焼が行われていた。従って，その精錬作業場から排出された燃焼ガス

の影響を強く受けた結果，2009 年の水銀濃度は 2008 年に比べて高くなったと

考えられる。 
本調査地域において，同一地点であっても，気象要因や精錬活動によって大

気中水銀濃度は大きく変化することが示唆された。以降の検討では経時変化を

追跡した各調査地点の大気中水銀濃度の代表値として中央値を用いる。 
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図 3.2 a 大気中水銀濃度の時間変化（I-1） 
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3.3.2. 地理的濃度分布 
 
3.3.2.1. 大気中水銀の濃度分布 
各地点の水銀濃度測定結果を表 3.2 に示す。各調査時期の中で最も高い水銀濃

度は Site B 又は C で，最も低い水銀濃度は Site H 又は I で得られた。2008 年

2–3 月の調査では大気中水銀濃度が高い地点においても長時間（30 分から 1 時

間；15–30 L）の水銀捕集を行ったために定量範囲（0.01–100 ng）を超える試

料があった。そこで，2008 年 10–11 月と 2009 年 10–11 月のサンプリングでは

2008年 2–3月の調査結果から水銀高濃度地点と予想される地点では捕集時間を

10 分以内（< 5 L）にして捕集を行い，全ての測定濃度を定量範囲内に収めるこ

とができた。よって，以降の検討では 2008 年 10–11 月と 2009 年 10–11 月の調

査結果を用いる。 
各 Site の平均水銀濃度は 2008 年と 2009 年で有意差はなかった（Wilcoxon 

t-test; P = 0.14, n = 5）。金精錬が行われている地域（Site B，C，E，F および

G）の水銀濃度が高く（39–26×103 ng m-3），精錬を行っていない地域（Site A，

H および I）で低かった（5.1–8.3 ng m-3）。しかし，Site D の大気中水銀濃度は

金精錬を行っていないにもかかわらず，3.6–9.6 ng m-3と Site I（5.1–7.8 ng m-3）

よりも有意に高く（Unpaired t-test, P < 0.01），Site E，F および G と同程度

の値が示された。このことから，Site D は Site B，C で大気中に排出された水

銀の影響を受けていることが示唆された。 
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表 3.2a 大気中水銀濃度の測定結果（2008 年 2–3 月） 

   
 Hg (ng m-3) 

 
Site Point n* median min. max. Site ave. s.d. n** 

A 
A-1 4 15  9  35  

15 - 1 A-2 - - - - 

A-3 - - - - 

B 

B-1 1 >6980 - - 

>6980 - 1 
B-2 - - - - 

B-3 - - - - 

B-4 - - - - 

C 

C-1 1 360  - - 

856  924  3 

C-2 2 1922  586  >2860 
C-3 - - - - 

C-4 - - - - 

C-5 - - - - 

C-6 1 286  - - 

C-7 - - - - 

C-8 - - - - 

D 

D-1 - - - - 

285  - 1 

D-2 1 285  - - 

D-3 - - - - 

D-4 - - - - 

D-5 - - - - 

D-6 - - - - 

E E-1 - - - - 

- - - 
F F-1 - - - - 

G G-1 - - - - 

H H-1 - - - - 

I 
I-1 - - - - 

- - - I-2 - - - - 

I-3 - - - - 

 
n*:各地点で捕集した試料数、n**:各 Site の中で捕集を行った地点（Point）数 
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表 3.2b 大気中水銀濃度の測定結果（2008 年 10–11 月） 
 

   
 Hg (ng m-3) 

 
Site Point n* median min. max. Site ave. s.d. n** 

A 
A-1 16 8.3  3.2  90 

8.3  - 1  A-2 - - - - 

A-3 - - - - 

B 

B-1 - - - - 

- - - 
B-2 - - - - 

B-3 - - - - 

B-4 - - - - 

C 

C-1 - - - - 

353 356  2 

C-2 12 605 264 1057 
C-3 - - - - 

C-4 - - - - 

C-5 - - - - 

C-6 - - - - 

C-7 - - - - 

C-8 1 102 - - 

D 

D-1 1 55 - - 

50  7  2 

D-2 1 45 - - 

D-3 - - - - 

D-4 - - - - 

D-5 - - - - 

D-6 - - - - 

E E-1 - - - - - - - 

F F-1 1 45  - - 45  - 1  
G G-1 - - - - - - - 

H H-1 - - - - - - - 

I 
I-1 12  5.6  1.5  28  

5.6  - 1 I-2 - - - - 

I-3 - - - - 

 
n*:各地点で捕集した試料数、n**:各 Site の中で捕集を行った地点（Point）数 
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表 3.2c 大気中水銀濃度の測定結果（2009 年 10–11 月） 
         

   
 Hg (ng m-3) 

 
Site Point n* median min. max. Site ave. s.d n** 

A 
A-1 24 6.1  2.2  62  

6.1  - 1 A-2 - - - - 

A-3 - - - - 

B 

B-1 1 1758  - - 

1250  718  2 
B-2 - - - - 

B-3 1 742  - - 

B-4 - - - - 

C 

C-1 - - - - 

1798 1629  3 

C-2 24 3365  929  10246  
C-3 - - - - 

C-4 - - - - 

C-5 - - - - 

C-6 1 1916  - - 

C-7 - - - - 

C-8 1 114  - - 

D 

D-1 - - - - 

66  43  2 

D-2 1 36  - - 

D-3 - - - - 

D-4 - - - - 

D-5 - - - - 

D-6 1 96  - - 

E E-1 1 291  - - 291  - 1 
F F-1 1 127  - - 127  - 1 
G G-1 1 39  - - 39  - 1 
H H-1 1 5.1  - - 5.1  - 1 

I 
I-1 1 7.8  - - 

5.6  2.0  3 I-2 1 3.9  - - 

I-3 1 5.1  - - 

 
n*:各地点で捕集した試料数、n**:各 Site の中で捕集を行った地点（Point）数 
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3.3.2.2. 着生シダ植物中水銀の地理的濃度分布 
着生シダ植物の水銀濃度測定結果を表 3.3 に示す。大気中水銀濃度の地理的

分布と同様に，金精錬が行われている地点で最も高い水銀濃度が見られ，最も

低い水銀濃度は金精錬が行われていない地域で示された。2008 年 2–3 月の予備

サンプリングで，シマオオタニワタリと Pyrrosia 属の数種が対象地域に比較的

豊富に生育していることを確認した。2008 年 10–11 月と 2009 年 10–11 月のサ

ンプリングではその結果を踏まえて対象種を限定しつつ，調査地点数を増やし

た。シマオオタニワタリは 3 回のサンプリングを通じて金精錬を行なっている

集落内と精錬を行なっていない集落内の双方で採集が可能であった。特に，2009
年のサンプリングではほとんどの調査地点で採集でき，1 地点から複数個体の採

集も可能であった。P. longifolia は 2008 年 2–3 月のサンプリングでは精錬を行

っている集落で採集することができたが，2009 年のサンプリングでは採集でき

なかった。このため，以降では 2008 年 10–11 月と 2009 年の 10–11 月のシマオ

オタニワタリを対象として検討を行った。 
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表 3.3.a シダ植物中水銀濃度測定結果（2008 年 2–3 月） 
 

Site Point Family Species Hg in Fern 
(ng g-1) s.d. 

A 
A-1 ― ￣ ￣ ￣ 

A-2 ￣ ￣ ￣ ￣ 

A-3 ￣ ￣ ￣ ￣ 

B 

B-1 Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia 2800  ￣ 

B-2 ― ― ￣ ￣ 

B-3 ― ― ￣ ￣ 

B-4 ― ― ￣ ￣ 

C 

C-1 

Aspleniaceae Asplenium nidus 3173  ￣ 

Davalliaceae Davallia denticulata 7927  ￣ 

Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia 7227  3324  
Polypodiaceae Pyrrosia longifolia 1032  ― 

C-2 ― ― ― ― 

C-3 ― ― ― ― 

C-4 ― ― ― ― 

C-5 

Aspleniaceae Asplenium nidus 2028  ― 

Davalliaceae Davallia solida 2712  471  
Polypodiaceae Selliguea sp. 9477  ￣ 

Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia 1648  1899  
Polypodiaceae Pyrrosia longifolia 1234  95  

C-6 ― ― ― ― 

C-7 ― ― ― ― 

C-8 ― ― ― ― 

D 

D-1 ― ― ― ― 

D-2 

Aspleniaceae Asplenium nidus 268  ― 

Polypodiaceae Pyrrosia longifolia 478  99  
Polypodiaceae Pyrrosia nummularifolia 606  ― 

Polypodiaceae 
Drymoglossum 
piloselloides 811  ― 

D-3 ― ― ― ― 

D-4 ― ― ― ― 

D-5 ― ― ― ― 

D-6 ― ― ― ― 

E E-1 ― ― ― ― 

F F-1 ― ― ― ― 

G G-1 ― ― ― ― 

H H-1 ― ― ― ― 

I 
I-1 ― ― ― ― 

I-2 ― ― ― ― 

I-3 ― ― ― ― 
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表 3.3.b シダ植物中水銀濃度測定結果（2008 年 10–11 月） 

  A. nidus 
 

P. longifolia  

  Hg (ng g-1)   
Hg (μg g-1)  

Site Point median min. max. Site ave. s.d. n  median min. max. Site 
ave. s.d. n 

A 
A-1 287  219  306  

287  ― 1  
― ― ― 

― ― ― A-2 ― ― ― 
 

― ― ― 
A-3 ― ― ― 

 
― ― ― 

B 
B-1 ― ― ― 

3828  ― 1  
― ― ― 

― ― ― B-2 3828  ― ― 
 

― ― ― 
B-3 ― ― ― 

 
― ― ― 

B-4 ― ― ― 
 

― ― ― 

C 

C-1 ― ― ― 

3910  ― 1 

 
― ― ― 

1250  ― 1 

C-2 ― ― ― 
 

― ― ― 
C-3 ― ― ― 

 
― ― ― 

C-4 ― ― ― 
 

― ― ― 
C-5 ― ― ― 

 
― ― ― 

C-6 ― ― ― 
 

― ― ― 
C-7 ― ― ― 

 
― ― ― 

C-8 3910  ― ― 
 

1250  ― ― 

D 

D-1 881  ― ― 

883  2  2 
 

― ― ― 

361  ― 1 
D-2 884  ― ― 

 
361  ― ― 

D-3 ― ― ― 
 

― ― ― 
D-4 ― ― ― 

 
― ― ― 

D-5 ― ― ― 
 

― ― ― 
D-6 ― ― ― 

 
― ― ― 

E E-1 ― ― ― ― ― ― 
 

― ― ― ― ― ― 
F F-1 787  ― ― 787  ― 1 

 
434  ― ― 434  ― 1 

G G-1 ― ― ― ― ― ― 
 

― ― ― ― ― ― 
H H-1 ― ― ― ― ― ― 

 
― ― ― ― ― ― 

I 
I-1 ― ― ― 

310  ― 1  
96  ― ― 

141  64  2 I-2 310  ― ― 
 

186  ― ― 
I-3 ― ― ― 

 
― ― ― 
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表 3.3.c シダ植物中水銀濃度測定結果（2009 年 10–11 月） 

 
 A.nidus   P.longifolia 

  Hg (ng g-1)   Hg (ng g-1)  Site Point median min. max. Site ave. s.d n  median min. max. Site ave. s.d n 

A 
A-1 ― ― ― 

370  191  2  ― ― ― 
462  ― 1 A-2 235  195  276   462  ― ― 

A-3 505  ― ―  ― ― ― 

B 
B-1 ― ― ― 

3853  539  2 
 ― ― ― 

― ― ― B-2 ― ― ―  ― ― ― 
B-3 3472  2774  4170   ― ― ― 
B-4 4234  ― ―  ― ― ― 

C 

C-1 5210  4241  6180  

5390  1603  6 

 ― ― ― 

― ― ― 

C-2 ― ― ―  ― ― ― 
C-3 5600  ― ―  ― ― ― 
C-4 8441  6797  10085   ― ― ― 
C-5 4508  ― ―  ― ― ― 
C-6 ― ― ―  ― ― ― 
C-7 4656  ― ―  ― ― ― 
C-8 3926  3526  4327   ― ― ― 

D 

D-1 ― ― ― 

544  248  5 

 ― ― ― 

785  407  3 
D-2 303  221  384   ― ― ― 
D-3 452  ― ―  406  ― ― 
D-4 595  ― ―  ― ― ― 
D-5 947  ― ―  734  ― ― 
D-6 422  301  540   1216  ― ― 

E E-1 938  ― ― 938  ― 1  1460  ― ― 1460  ― 1 
F F-1 814  ― ― 814  ― 1  ― ― ― ― ― ― 
G G-1 396  ― ― 396  ― 1  460  ― ― 460  ― 1 
H H-1 295  192  304  295  ― 1  34  ― ― 34  ― ― 

I 
I-1 103  ― ― 

70  30  3 
 64  ― ― 

38  22  3 I-2 63  ― ―  29  ― ― 
I-3 43  ― ―  22  ― ― 
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3.3.3. シマオオタニワタリ中の水銀濃度分布 
 
シマオオタニワタリは多数の葉を出し，葉の長さは 1 m 以上に達するため，

まず，1 枚の葉の中の水銀濃度分布と 1 株の各葉の水銀濃度差の確認を行った。 
 

3.3.3.1. シマオオタニワタリの葉内の水銀濃度分布 
シマオオタニワタリの葉は Site A から 1 地点とボゴール市街地 3 地点（Bogor 

1–3）で採集した（図 3.1）。Site A では 2 個体から 1 枚ずつ葉を採取し（①，

②），Bogor 1 では 1 個体から 2 枚（③，④），Bogor 2 では 2 個体から 2 枚ずつ

（それぞれ⑤，⑥と⑦，⑧），および Bogor 3 では 1 個体から 2 枚ずつ（⑨，⑩）

の計 10 枚の葉について測定した。葉の全長は 0.5–1 m であった。いずれの地点

の大気中水銀濃度も 10 ng m-3以下であった。採集した葉は水洗い後，先端から

中肋を挟んで左右に 5 cm ごとに切り分け，左右の一方をそのまま水銀濃度測定

に用い，もう一方は水分含有量を測定するために用いた。水分含有量は試料を

70 ˚C の恒温乾燥器で 1–3 日間乾燥させて求めた。水銀濃度は湿重量ベースで測

定し，水分含有量を用いて乾燥重量ベースに換算した（2.2.2.1. 参照）。 
各葉の水銀濃度分布を図 3.3 に示す。各試料の平均水銀濃度±標準偏差（SD）

は①401±82 ng g-1，②296±84 ng g-1，③34.2±15.9 ng g-1，④41.4±7.2 ng g-1，

⑤179±73 ng g-1，⑥227±30 ng g-1，⑦148±30 ng g-1，⑧157±25 ng g-1，⑨

74.5±16.5 ng g-1，および⑩50.9±17.0 ng g-1であった。相対標準偏差（RSD）

は 13–47 %で，10 試料の平均 RSD 値は 26 %であった。葉内の水銀濃度分布に

ついては明確な傾向は見られなかったものの，葉の先端部（0–10 cm）と下部で

は平均±26 %の範囲から外れるものもあった。葉の下部での水銀濃度の低下は，

シマオオタニワタリの葉が 1 株から放射状に複数枚の葉を出すことによって，

葉の下部が同一個体の別の葉によって被陰（自己被陰）されている影響が考え

られる。実際に，葉の基部から 10–15 cm では葉緑素が少なく，葉は白っぽくな

っていた（図 3.3 分割様式）。このことから，葉の下部は外部環境に曝されにく

く，中・上部と比べて物質を取り込みにくい状況にあることが推測される。こ

のことが葉の下部での水銀濃度の低下に関わっているものと考えられる。先端

部での水銀濃度の上昇については、葉の伸長を維持するために必要なエネルギ

ーを供給するための物質の取り込みや保持に伴う現象であることが予測される
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が，詳細な要因解明にはさらなる検討が必要である。また、試料③の最も水銀

濃度が高かった部分には虫食いが観察された。こうした虫食いなどによる損傷

は健全な葉表面の状態に比べて凹凸が増し，微粒子などを付着・保持しやすい

と考えられる。試料は十分に洗浄していたが，損傷部分に付着していた微粒子

などは除去しきれなかった可能性や損傷部分から直接水銀が葉内に取り込まれ

た可能性が考えられる。 
これらのことから，1 枚の葉の水銀濃度の代表値を得るためには葉の中央部で

虫食いなどの損傷がない部分を用いることとした。 
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分割様式 

 
 
 

    水銀濃度（ng g-1） 
図 3.3 シマオオタニワタリの葉中水銀濃度分布（分割様式と試料①–③） 

「分割様式」に実際に分取した部分を並べて示した。試料①–⑩の濃度

分布をグラフ①–⑩に示す。①および②の横軸のスケールは 0–800 ng 

g-1であるが，そのほかは 0–400 ng g-1である。グラフ中の実線と 2 本

の点線はそれぞれ各葉の平均水銀濃度と平均濃度－標準偏差および平

均濃度＋標準偏差を示す。 
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図 3.3 シマオオタニワタリの葉中水銀濃度分布（試料④–⑩） 
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3.3.3.2. シマオオタニワタリの 1 株の葉の水銀濃度差 
Site A，H の各 2 地点から計 5 個体（株 I–V）のシマオオタニワタリを採集し，

各株の葉を外側（古い葉）から内側（若葉）に向けて順番に採取した。図 3.4
に示すように，最も外側の葉を 1 として番号を付けた。葉表面の付着物等によ

る汚染を避けるために，葉は水道水で洗浄後，表面をワイパーで拭った。水銀

濃度測定は 3.3.3.1.の結果を考慮し，葉の中央部を中心に，虫食いや破れなどの

損傷や変色のない部分を分取して行った。水銀濃度は湿重量ベースで測定し，

水銀測定に用いた部位と対称となる部位を用いて求めた水分含有量をもとに乾

燥重量ベースに換算した（2.2.2.1.参照）。採集した各株の葉数は 14–32 枚であ

った。 
各株の水銀濃度測定結果を図 3.5 に示す。各株の葉の平均水銀濃度はⅠ：520

±174 ng g-1，Ⅱ：425±142 ng g-1，Ⅲ：64±22 ng g-1，Ⅳ：43±8 ng g-1，お

よびⅤ：69±25 ng g-1であった。相対標準偏差（RSD）は 18–37 %で，5 株平

均の RSD 値は 31 %であった。葉の新旧（内側/外側）や大きさによる明確な水

銀濃度差は見られなかった。株ごとの各葉の水銀濃度差は概ね平均±31 %の範

囲内にあったが，外れるものもあった。同一株の中で新旧や大きさに関わらず

水銀濃度が高い葉/低い葉が生じる原因としては葉の洗浄不足（汚染）が考えら

れるが，シマオオタニワタリの成長速度や寿命，葉の成長速度や存続期間など

の生態・生理学的情報が不足しており，解明にはさらなる検討が必要である。 
以上の結果から，葉の新旧や大きさによらず，2 枚以上の葉を採取して水銀濃

度を測定することでシマオオタニワタリ 1 株の水銀濃度の代表値を得た。 
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図 3.4 株Ⅰから採取した葉 

  1   2  3  4    5     6    7       8     9      10    11    12    13  14 
  Outside             Inside 
   (Old)             (Young) 
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葉の番号 

 
図 3.5 各株の葉の水銀濃度 

葉の番号は数字が大きくなるほど内側の葉を示す（1 は外側の古

い葉）。 

株ⅠとⅡの縦軸のスケールは 0–1000 ng g-1，その他は 0–200 ng 

g-1である。 

グラフ中の実線は各葉の平均水銀濃度を，2 本の点線はそれぞれ

平均濃度－標準偏差と平均濃度＋標準偏差を示す。 
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3.3.3.3. シマオオタニワタリの葉中水銀濃度の地理的分布 
各 Siteのシマオオタニワタリの平均水銀濃度は 2008年と 2009年で有意差は

なかった（Wilcoxon t-test; P = 0.77, n = 6）。多数の精錬小屋が確認された Site 
B と C の水銀濃度が 3.8×103–5.4×103 ng g-1と高く，少数の精錬小屋があった

Site E，F および G では 4.0×102–9.4×102 ng g-1であった。金精錬活動の行われ

ていない Site A，H および I の平均水銀濃度は 70–370 ng g-1，Site D では 544
と 883 ng g-1であった。Site D の水銀濃度は Site I より有意に高く（Unpaired 
t-test, P < 0.05），Site E，F および G と同程度の値が示され，大気中水銀濃度

と同様の傾向を示した。 
シマオオタニワタリの葉中水銀濃度分布と大気中水銀濃度分布は類似の傾向

を示し，両者の間には有意な相関が示された（図 3.6，r = 0.895, p < 0.001, n = 
14）。このとこから，シマオオタニワタリの葉中水銀濃度はそのシマオオタニワ

タリが生育する地点の周辺大気中水銀濃度を反映していることが示唆された。 
 

 
図 3.6 シマオオタニワタリの葉中水銀濃度と大気中水銀濃度の関連性 

大気中水銀濃度（HgAir; ng m-3）とシマオオタニワタリの葉中水銀

濃度（HgA.nidus; ng g-1）はそれぞれ常用対数値に変換した。エラー

バーは標準偏差を示す。 
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3.3.4. シマオオタニワタリをバイオモニターとした大気中水銀レベルの評価 
 
大気中水銀濃度とシマオオタニワタリの葉中水銀濃度との関連性から，シマ

オオタニワタリの葉中水銀濃度に対応する大気中水銀レベルの評価を行うため

の回帰式の導出を試みた。各地点の大気中水銀濃度の変動とシマオオタニワタ

リの葉中水銀濃度の個体差の影響を少なくするために，複数地点から大気中水

銀とシマオオタニワタリをサンプリングできた 2009 年の Site B，C，D および

I のデータセットを回帰式の導出に用いた。両水銀濃度を Site ごとに平均し，

常用対数値で対応させてプロットすると，直線性の良い回帰直線が得られた（図

3.7；r = 0.994, p < 0.01, n = 4）。次に，このプロットにより得られた回帰式 log 
(HgA. nidus) = 0.799 log (HgAir) + 1.255 を用いて，シマオオタニワタリの葉中水

銀濃度から大気中水銀レベルの算出を試みた。 
 
 

 
図 3.7  Site B，C，D，I の大気およびシマオオタニワタリの葉の平均水銀濃

度の回帰式 
  大気中水銀濃度：HgAir（ng m-3） 

  シマオオタニワタリの葉中水銀濃度：HgA.nidus（ng g-1） 
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2008 年から 2009 年に採集した全てのシマオオタニワタリの葉中水銀濃度を

上記回帰式に代入し，大気中水銀濃度 HgAir を計算し，それぞれの値を各年の

Site ごとに平均した（表 3.4）。この平均した計算値と実際の大気中水銀濃度（実

測値）を Site ごとに平均した値とを比較した結果，計算値（Estimated Hg）と

実測値（Measured Hg）はよく一致していた（図 3.8）。従って，上記回帰式を

用いることで，シマオオタニワタリの葉中水銀濃度から大気中水銀レベルの評

価ができることが示された。 
 

y = x

1

10

100

1000

10000

1 10 100 1000 10000

Es
tim

at
ed

 H
g 

(n
g 

m
-3

)

Measured Hg (ng m-3)
 

図 3.8 大気中水銀濃度の計算値と実測値の比較 
表 3.4 中の Site 平均の大気中水銀の実測値 Ave. M-HgAir (ng 

m-3)と計算値 Ave. E-HgAir (ng m-3)によるプロット。 

両軸とも対数目盛で表示している。 
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表 3.4 各地点のシマオオタニワタリの葉中水銀濃度（HgA.nidus）と大気中水銀

濃度の実測値（M-HgAir）と計算値（E-HgAir） 

   Oct.-Nov. 2008  Oct.-Nov. 2009 

Site Poin
t  

HgA. nidus 
(ng g-1) 

E-HgAir 
(ng m-3) 

M-HgAir 
(ng m-3)  

HgA. nidus 
(ng g-1) 

E-HgAir 
(ng m-3) 

M-HgAir 
(ng m-3) 

A 

A-1  287  32  8.3   ― ― 6.1  
A-2  ― ― ―  235  25  ― 
A-3  ― ― ―  505  65  ― 
Ave.  287  32  8.3   370  45  6.1  

B 

B-1  ― ― ―  ― ― 1758  
B-2  3828  820  ―  ― ― ― 
B-3  ― ― ―  3472  725  742  
B-4  ― ― ―  4234  930  ― 
Ave.  3828  820  ―  3853  828  1250  

C 

C-1  ― ― ―  5210  1206  ― 
C-2  ― ― 605  ― ― 3365  
C-3  ― ― ―  5600  1319  ― 
C-4  ― ― ―  8441  2205  ― 
C-5  ― ― ―  4508  1006  ― 
C-6  ― ― ―  ― ― 1916  
C-7  ― ― ―  4656  1047  ― 
C-8  3910  842  102  3926  846  114  
Ave.  3910  842  353   5390  1271  1798  

D 

D-1  881  130  55  ― ― ― 
D-2  884  131  45  303  34  36  
D-3  ― ― ―  452  56  ― 
D-4  ― ― ―  595  80  ― 
D-5  ― ― ―  947  143  ― 
D-6  ― ― ―  422  52  96  
Ave.  883  131  50   544  73  66  

E E-1  ― ― ―  938  141  291  
Ave.  ― ― ―  938  141  291  

F F-1  787  113  45   814  118  127  
Ave.  787  113  45   814  118  127  

G G-1  ― ― ―  396  48  39  
Ave.  ― ― ―  396  48  39  

H H-1  ― ― ―  295  33  5.1  
Ave.  ― ― ―  295  33  5.1  

I 

I-1  ― ― 5.6   103  8.8  7.8  
I-2  310  35  ―  63  4.8  3.9  
I-3  ― ― ―  43  3.0  5.1  

Ave.  310  35  5.6    70  5.6  5.6  
Site B，C，D，H のシマオオタニワタリの葉中水銀濃度と大気中水銀濃

度の Site 平均値（赤字で示す）の対数値を用いて図 3.7 を作成。 
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表 3.4 において，C-8 地点の計算値は実測値より 7 倍以上高い値が示された。

C-8 地点は C 集落の外れに位置し，約 100m 南西に精錬作業場があった。C-8
地点の大気中水銀濃度はその作業場で行われる精錬作業状況（作業工程，休止

期間）と風向・風速の影響を受けて大きく変動していることが推測される。2009
年は C-8 地点でのサンプリング前日にその精錬作業場でアマルガムの焼きだし

が行われていたものの，サンプリング当日は焼きだし作業は確認されなかった。

今回，サンプリング時の風向き等を記録してはいなかったが，サンプリング時

の C-8 地点は大気中水銀濃度を高めるような精錬活動の影響が少なかったこと

が推測され，その結果が実測値の大気中水銀濃度として表れていると考えられ

る。その一方で，シマオオタニワタリの葉中水銀濃度から計算された値は，植

物体や器官の寿命および葉内に水銀を保持している期間に関連したある期間に

おける大気中水銀濃度の変動を均して反映していると考えられる。つまり，実

測値は捕集時の一時的（C-8 地点の場合は約 10 分間）な大気中水銀濃度を表し，

計算値はその地点の潜在的な大気中水銀レベルを表すと考えられる。シマオオ

タニワタリ中水銀濃度から評価された C-8 地点の潜在的な大気中水銀濃度は

800ng m-3となり，B，C 集落内と同程度の水銀汚染レベルにある可能性が示唆

された。 
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3.4．まとめ 
 
チカニキ川流域における大気中水銀濃度 
チカニキ川源流域から約 25 km 下流までの間にある集落・地域（Site A–I）

内において，水銀捕集管（金アマルガム法）を用いて大気中水銀を捕集し，濃

度測定した結果，金精錬が行われている集落（Site B，C，E，F および G）の

水銀濃度は精錬を行っていない地域（Site A，H および I）に比べ，約 5–5000
倍高いことが示された（それぞれ，39–26×103 ng m-3，5.1–8.3 ng m-3）。また，

金精錬活動を通じて大量に大気中に排出された水銀は約 1 km 先にまで及んで

いることが示唆された。 
Site A において，大気中水銀濃度は 1 日の大部分の時間で 20 ng m-3を下回っ

ていたものの，一時的に 60 ng m-3を超える変動が見られた。この水銀濃度の上

昇は気温の上昇と相対湿度の低下に引き続いて生じていたため，気温，湿度，

太陽光線などの気象要因に関連した変動であると考えられる。一方，Site C で

は，大気中水銀濃度は 1 日を通じて 200 ng m-3を超えており，短時間の上昇と

低下を繰り返していたものの，Site A で見られたような気象要因に伴う濃度変

動は見られなかった。Site C における水銀濃度の変動は調査地点周辺で行われ

ている金精錬の作業工程や風向き等の影響を強く反映していると考えられる。 
このように，金精錬が行われている集落およびその近隣では大気中水銀が高

レベルにあることが示されたものの，その水銀濃度は気象要因や精錬活動，風

向き等の影響を受けて変動することが示唆された。 
 
シマオオタニワタリによる大気中水銀の in situ バイオモニタリング 
シマオオタニワタリはアジアやアフリカの熱帯に広く分布するシダ植物であ

り，本調査地域においてもチカニキ川の源流域から下流まで生育しており，大

気中水銀濃度が高かった Site B，C においても豊富に生育していた。このシマ

オオタニワタリを in situ バイオモニタリングに利用するために，自生するシマ

オオタニワタリの葉中水銀濃度と周辺大気中水銀濃度との関連性について検討

を行った。 
まず，チカニキ川流域のシマオオタニワタリの葉中水銀濃度と大気中水銀濃

度との間に有意な相関が得られたことから，シマオオタニワタリの葉中水銀濃
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度は生育地点周辺の大気中水銀濃度を反映していることが示唆された。 
次に，シマオオタニワタリの葉に蓄積された水銀量から定量的に大気中水銀

レベルを評価するために，シマオオタニワタリの葉中水銀濃度に対応する大気

中水銀レベルを算出する回帰式の導出を試みた。各地点の大気中水銀濃度の変

動とシマオオタニワタリの葉中水銀濃度の個体差の影響を少なくするために，

複数地点から大気中水銀とシマオオタニワタリをサンプリングできた Site のデ

ータセットを回帰式の導出に用いた。導出した回帰式に 2008 年から 2009 年に

採集した全てのシマオオタニワタリの葉中水銀濃度を代入して大気中水銀濃度

を計算した値と実際に現地で捕集して得た大気中水銀濃度の実測値を比較した

結果，計算値と実測値はよく一致していた。従って，この回帰式を用いてシマ

オオタニワタリの葉中水銀濃度から大気中水銀レベルを定量的に評価できるこ

とが示された。 
さらに，C-8 地点の大気中水銀レベルについて，2008 年と 2009 年の実測値

はそれぞれ 102 ng m-3，114 ng m-3であったが，シマオオタニワタリの葉中水

銀濃度から計算された値はそれぞれ 842 ng m-3，846 ng m-3であり，C-8 地点

の大気中水銀レベルは実測値より 7–8 倍高く，Site B と同レベルにあると評価

された。C-8 地点は精錬小屋から約 100m しか離れておらず，そこで行われてい

る精錬作業工程や風向きによっては，大気中水銀濃度が極めて高くなると推測

される。大気中水銀の実測値は捕集時の一時的な大気中水銀濃度であるのに対

し，シマオオタニワタリの葉中水銀濃度から計算された値はそのような短時間

の変動を均した大気中水銀レベルを反映していると考えられる。これらのこと

から，シマオオタニワタリをバイオモニターとして用いることで，大気中水銀

濃度の一時的変動を均した調査地の大気中水銀レベルを評価できると考えられ

る。 
水銀を用いた金精錬（ASGM）は簡易な設備と操作で金を得られることから，

発展途上国を中心に，現在でも 55 カ国以上で行なわれている（UNEP, 2008）。
このような ASGM の多くは主要都市から離れた村落で行われているため，

ASGM からの水銀拡散を評価するための調査には移動やサンプリング回数・時

間に制限が伴う。実際に，本研究の調査地はインドネシア共和国の首都ジャカ

ルタから車で約 6 時間，研究施設のあるチビノンからは車で約 3 時間の距離に

ある。チカニキ川源流域は広大な国立公園内にあり，研究者用の宿泊施設チカ
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ニキ・リサーチ・ステーションが設けられているものの，上流部は道路が未発

達な山間部で，中流から下流にかけては集落が発達するため，調査のための移

動とサンプリングのための滞在時間は制限される。他の手法に比べて安価で容

易に広範囲の調査を行うことができる in situ バイオモニタリングは，潜在的な

大気中水銀レベルの定量的評価を行なうことで，このような水銀汚染地域にお

ける水銀の拡散状況を明らかにすることができる有力な手法になると考えられ

る。 



72 
 

第 4 章 総括 
 

バイオモニタリングは生体の状態と環境の状態の関係を利用して環境汚染を

評価する手法であり，バイオインジケーターが環境変化の定性的評価に用いら

れるのに対し，バイオモニターは汚染物質の定量的評価に用いられる（Górecki 
and Namieśnik, 2002）。Chakrabortty and Paratkar（2006）はバイオモニタ

ー利用の利点として次の点を挙げている：①高価なサンプリング装備を要しな

い；②サンプリングが容易；③生体中の濃度は周辺環境（水，大気）中の濃度

より高く，測定精度を向上させる；④ある期間の平均的な状態を反映する。こ

れらの利点から，バイオモニターは大気中水銀の汚染状況の評価にも利用され

ている。水銀発生源から大気へ排出された水銀のうち，活性ガス状水銀（RGM）

や粒子状水銀（P-Hg）の大気中滞留時間は短く，発生源周辺に沈着する一方で，

大気中の主要水銀化学種であるガス状金属水銀（Hg0）の大気中滞留時間は約 1
年と長いため，発生地点から長距離輸送されて遠隔地まで到達すると考えられ

ている（Lin and Pehkonen, 1999）。こうした点から，大気中水銀の汚染拡散の

評価には広範囲のデータが必要となるが，バイオモニターの利用により，1 地点

におけるサンプリングにかかる時間的・経済的コストを低く抑えられるので調

査範囲を拡大し，多地点でのサンプリングを容易に行なうことができる。また，

大気中水銀濃度は気温や風速・風向，人為活動などの様々な環境要因に関連し

て変動するため，調査地点・地域の潜在的な水銀濃度を明らかにするには長期

的な調査が必要となる。バイオモニターは周辺大気から水銀を生体内に取り込

んで蓄積しており，その蓄積量は大気中水銀濃度の一時的な変化を均したある

期間の平均的状態（水銀レベル）を反映するので，機器を用いる場合よりも低

頻度のサンプリングで長期の大気中水銀レベルの評価が可能である。 
これまでの大気中水銀のバイオモニタリングは北欧米を中心に行なわれてお

り，中緯度から高緯度に主な分布域をもつ Parmelia sulcata, P. caperata, 
Evernia sp., Hypogymnia physodes, Xanthoria parientina といった地衣類や

Hypnum cupressiforme, Hylocomium splendens, Pleurozium schreberi, 
Scleropodium purum などの蘚苔類がバイオモニターとして用いられている。

こうした地衣類や蘚苔類は根が未発達で栄養素を大気から直接吸収し，土壌の

影響を受けにくいことから，大気中水銀のバイオモニターとしての有用性が示
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されている（Loppi and Bonini, 2000; Jeran et al., 2003; Horvat et al., 2000; 
Loppi et al., 2006; Loppi et al., 1997; Steinnes et al., 2003; Harmens et al., 
2004; Galsomiès et al., 1999）。一方，Malm et al.（1998）はブラジルの熱帯

域の水銀汚染地において，現地環境に適応した着生植物を用いた移植バイオモ

ニタリング手法を示した。熱帯域では北欧米で用いられている生物種の採集が

困難である場合があり，現地環境に適応した生物種の利用はバイオモニタリン

グ手法の汎用性を高めるものとなる。移植バイオモニタリングでは調査地の環

境条件下（気候，汚染の程度など）で生育できることがバイオモニターとして

必要な条件となる（Namieśnik and Wardencki, 2002）のに対し，調査地域に

豊富に自生する植物種のバイオモニタリングへの利用（in situ バイオモニタリ

ング）は調査地の環境条件への適応や十分な個体数の確保といった問題点の有

効な解決策であると考えられる。 
本研究ではこうしたバイオモニターの利点を活かした大気中水銀汚染の評価

をアジア地域で行なうための in situ モニタリング手法の検討を行なった。バイ

オモニターとしては調査地域に広く分布する着生シダ植物を対象とした。シダ

植物を用いた大気中水銀の汚染評価についての研究はこれまでに報告されてい

なかったので，バイオモニターとしての基礎的な検討から始めた。本論第 2 章

では東アジアおよび東南アジアに広く分布する着生シダ植物ノキシノブを対象

とした。ノキシノブの胞子体の葉中水銀は根（不定根）からの寄与は少なく，

葉中水銀の大部分は大気由来と考えられたことから，ノキシノブを大気中水銀

のバイオモニターとして用いた。 
バイオモニタリングでは同一地点で採集された試料間の水銀濃度に個体差が

生じることは避けられない。特に，自生種を試料とする in situ バイオモニタリ

ングではバイオモニターとして用いる生体や器官のライフサイクルや外部環境

（乾燥や気温の上昇・下降など）からのストレスによる濃縮速度の変化を反映

した濃度差をなくすことは技術的に困難である。バイオモニタリングはこうし

た濃度差を踏まえたうえで調査地域の水銀濃度分布を評価することになる。従

って，地点間の水銀濃度差を明確にするためには同一地点内の試料間の水銀濃

度差をできるだけ小さくする必要がある。本論ではバイオモニターとして用い

るシダ植物の葉の測定前処理（洗浄）や成熟段階，測定部位の選定をしたこと

で，水銀濃度の個体差を踏まえつつも，地点間の有意な濃度差を示すことがで
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きた。 
大気中水銀のバイオモニタリングの信憑性は，バイオモニタリング結果と実

際の大気中水銀濃度変化との照合により確認される。移植バイオモニタリング

ではバイオモニターの調査地点への移植から回収までの曝露期間が明確であり，

その間の大気中水銀濃度を継続的に測定することが可能である。De 
Temmerman et al., 2007 はホソムギ（Lolium perenne L. cv Vigor）を 3 地点

に移植して異なる曝露期間（7 日間，14 日間および 28 日間）で栽培し，その期

間の各地点の大気中水銀の捕集を金アマルガム法（金トラップ）により行なっ

た。回収したホソムギと金トラップの水銀濃度測定結果から，ホソムギ中の水

銀蓄積量は周辺大気中のガス状総水銀濃度と相関があることを示し，周辺大気

中水銀濃度および曝露期間に応じてホソムギ中水銀濃度が変化することを示し

た。一方，in situ バイオモニタリングでは移植バイオモニタリングよりも多地

点・広範囲に調査地点を設定可能であることが利点であるが，多地点での機器

による大気中水銀の捕集は時間的・経済的に高コストとなり困難となっている

ため，大気中水銀濃度の反映期間や実際の大気中水銀濃度との関連は明確にさ

れてこなかった。 
そこで，本論第 2 章では鹿児島大学構内 8 地点において 2 年間，水銀捕集管

（金アマルガム法）を用いた大気中水銀の捕集を自生するノキシノブのサンプ

リングと同時期に行なうことで，ノキシノブの葉中水銀濃度は生育地点周辺の

大気中水銀レベルを反映していることを示した。また，回帰分析の結果，ノキ

シノブの葉中水銀濃度はサンプリング以前の 4カ月間から 12カ月間の平均大気

中水銀濃度とよく対応していたことから，ノキシノブの葉中水銀濃度は過去 4
カ月間以上の大気中水銀レベルを反映していることが示唆された。さらに，ノ

キシノブの葉をバイオモニターとして用いることで調査地点の 6 カ月間平均に

相当する大気中水銀濃度を評価することができた。これまでの in situ バイオモ

ニタリングでは，バイオモニターとして用いる生体や器官の寿命や成長量から

大気中水銀レベルの反映期間が見積もられてきたが（Loppi et al., 2006; Loppi 
et al., 1997），9 カ月以上の葉寿命であるノキシノブの葉をバイオモニターとし

て用いて，6 カ月間平均の大気中水銀濃度を評価することができた。このように

バイオモニターの水銀レベル反映期間を明らかにすることにより，精度と信頼

性のより高い in situ バイオモニタリングを行うことができると考えられる。 
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第 3 章ではインドネシアの水銀汚染地域において調査地に豊富に自生するシ

マオオタニワタリを in situ バイオモニターとして選択し，金アマルガム法によ

り直接捕集して測定した大気中水銀濃度とバイオモニター中の水銀濃度との関

連性を明らかにし，その関連性を利用した，in situ バイオモニタリングによる

調査地点の大気中水銀レベルの定量的評価法を示した。調査対象地域であるチ

カニキ川流域では複数個所で水銀を用いた金精錬（零細・小規模金採掘 artisanal 
and small-scale gold mining: ASGM）が行われており，精錬過程では，水銀回

収装置の不備や開放系でのアマルガム燃焼によって，使用される水銀の55–87％
が周辺環境中へ排出されている（Luiz D. de Lacerda and Wim Salomons, 
1998）。ASGM によって大量に大気へ排出される水銀の追跡と評価を行うこと

は周辺環境への水銀汚染の影響評価を行う上で重要であることから，これまで

にブラジル（Malm, 1998; Lacerda and Marins, 1997; von Tümpling. et al., 
1995; Lacerda and Pfeiffer, 1992; Hacon et al., 1995），ベネズエラ（Drake et 
al., 2001; Veiga et al., 2005; García-Sánchez et al., 2006），エクアドル

（Patricio et al., 2010），中国（Feng et al., 2006）などで大気中水銀汚染が調

査され，報告されている。インドネシアではカリマンタン島やスラウェシ島に

おいて，ASGM による河川や河口などの水系や土壌の水銀汚染について報告さ

れている（Kambey et al., 2001; Castilhos et al., 2006; Limbong et al., 2003; 
Elvince et al., 2008; Awalina and Hartoto, 2001; Telmer and Stapper, 2007; 
Bose-O'Reilly et al., 2010; Lasut et al., 2010; Edinger et al., 2007; Limbong et 
al., 2005; Veiga et al., 2006）一方で，本調査地域を含め，大気の水銀汚染につ

いては報告されていない。これは ASGM の多くが主要都市から離れた村落で行

われており，道路や電気等のライフラインが未発達であるため，大気中水銀汚

染の拡散を明らかにするための機器を用いた詳細な調査が困難であることが一

因となっていると考えられる。本論で示してきた in situ バイオモニタリングは

移動やサンプリング回数・時間に制限が伴う場合であっても調査対象地点の大

気中水銀レベルの評価が可能であることから，ASGM のような水銀発生源から

の汚染拡散の評価に大変有効な手法である。 
現行のバイオモニタリングでは主に地衣類と蘚苔類がバイオモニターとして

用いられており，高等植物の利用はごく少数例である。根の発達した維管束植

物であっても，その葉に含まれる水銀は土壌からの寄与は少なく，大部分は大
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気由来であることが報告されている（Tomiyasu et al., 2005; De Temmerman et 
al., 2009）。植物体への水銀取り込みの経路や植物体内での水銀の挙動等につい

ては今後の検討課題であるが，根の有無，着生・地上生といった区分に関わら

ず，多様な生物種の葉状体や葉が大気中水銀のバイオモニターとして利用でき

る可能性がある。バイオモニタリングに利用できる生物種が多様であれば，適

用できる環境（気候区など）も広がり，世界規模での in situ バイオモニタリン

グの実施が可能である。このようにして得られるバイオモニタリングデータは，

数種のバイオモニター間でのモニタリング結果の比較や機器分析結果との比較

によって校正されることで，バイオモニタリングをさらに汎用性の高い大気中

水銀濃度の評価手法として確立させることができると考えられる。 
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