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報　　文
［環境化学（Journal of Environmental Chemistry）Vol.30, pp.66-81, 2020］

1．はじめに

　海洋ごみ問題の一つとして，マイクロプラスチック（MP）汚染
が世界的に注目されている。MPとは，国連の海洋汚染専門家会議
（GESAMP）の定義1）ではサイズが 5 mm以下のプラスチックの総
称であり，材質や形態は多様である。工業原料の樹脂ペレット，ぬ
いぐるみやクッション中に充填されているポリスチレン（PS）
フォームのビーズなどの一次MP及びプラスチック製品等が破損し
たり，ごみ等として排出された後に環境中で細片化し破片となった
二次MPに大別され，これらMPの海洋中の総量はおよそ 5兆個，
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Summary
Microplastics (MP) can cause damage to ocean ecosystem. The environmental problems due to MP contamination 

is attracting worldwide attention. In this study, the survey was conducted to clarify the origin of MP obtained on various 
beaches of Sagami Bay from the viewpoint of chemical adsorption. There was no clear difference in the amount of Per-
fluorinated Compounds (PFCs) adsorbed on various MP materials. PS foam with a large surface area adsorbed more 
PFCs per unit weight than resin.

The amount of PFOS adsorbed on the MP collected on Kugenuma beach downstream Hikiji river, where PFOS con-
centration in the water sample was relatively high, was higher than that adsorbed on the MP collected from the other two 
beaches. The total rainfall for one month before sampling in autumn was higher than the annual average, and the amount 
of PFCs adsorbed on the MP in autumn was lower than that in other seasons. The amount of PFOS adsorbed on the MP 
was high in the river downstream from the middle of the Hikiji River.

Partition coefficient (Kd) of PFOS that obtained from the elution test used the collected MP was higher than the 
valve by adsorption test for unused MP. Apparent Kd of PFOS by the MP on Kugenuma beach and the river water at 
Hujimi bridge of Hikiji river was the same order as the valve that obtained from the elution test used the collected MP.

It has been clarified that the MP fragments flowed into the Hikiji river were adsorbed with PFOS and flowed down, 
and they were drifted to the Kugenuma beach.

Key words: microplastics, perfluorinated compounds, Sagami bay, river water, partition coefficient

日本が面する北太平洋だけでも 2兆個弱2）と見積もられている。こ
うした状況を背景に，国際的にMP削減対策及び研究の推進等が合
意され，海外では使い捨てプラスチック容器の利用禁止（仏，2016
年）が法制化されるなどの対策が始まっている。国内においても，
海岸漂着物処理推進法の改正やプラスチック資源循環戦略の策定が
なされるなど，削減に向けた取組が始まった。MPは海流に乗って
外洋から日本沿岸に運ばれてくるものもあるが，国内からも河川を
通じてMPが海域へ流出している3）ことが報告されている。地域の
特性に応じたMP対策を進めるためには，その地域におけるMPの
主な由来について明らかにする必要があり，そのためにも，MPの
環境実態を把握することが重要となっている。著者ら4）は，2017年
5月～2018年 5月にかけて相模湾漂着MP分布調査を実施した結果，
相模湾においては，海岸ごとに，MP漂着状況に違いが見られたこ
とにより，黒潮によって湾内に流入する外洋由来のMPと比べて，

この記事はクリエイティブ・コモンズ［表示－非営利－
改変禁止4.0国際］ライセンスの下に提供されています。
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内陸から河川を経て湾内に流出したMPの影響が大きいと推定した。
　また，魚類によるMPの摂食も確認5,6）されており，海洋生態系
全体にMP汚染が拡大し，ダメージを与える7）ことが懸念されてい
る。MPはいずれもその原料は石油であるため，残留性有機汚染物
質（POPs）を吸着しやすいという特性を持っており，その吸着実態
等が報告されている8-18）。POPsのなかでも PCBをおよそ10万倍に

濃縮し，海面に浮いて遠隔地に輸送する働きがあることが明らかに
されている8-10）。
　POPsのひとつである PFOSを含む有機フッ素化合物（PFCs）は，
疎水性かつ疎油性という特徴から Table 1 に示すような撥水・撥油
剤，界面活性剤等の様々な用途19-21）で使われてきた。しかし，近年，
Table 1 に示すような有害性等が明らか19-21）となり，地球規模で残
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留性や蓄積性についても問題となったため，残留性有機汚染物質に
関するストックホルム条約（POPs条約）において2009年にペルフ
ルオロオクタンスルホン酸（PFOS）が，2019年に PFOSの類似物
質であるペルフルオロオクタン酸（PFOA）が，条約締結国内にお
いて，製造・輸出入・使用を規制する対象物質となっている。これ
を受けて，PFOSについては，2010年に化学物質の審査及び規制に
関する法律（化審法）の第一種特定化学物質に指定された。また，
PFOAについても，2020年に化審法の第一種特定化学物質に指定さ
れる予定であり，米国環境保護庁（EPA）においても，有害性及び
環境への影響の懸念から2006年に環境中への排出削減と製品中の含
有量の削減について事業者に対し自主削減計画の策定を指導22,23）し，
2015年までに100％削減の取組みが行われた。また，2018年に発表さ
れた米国有害物質疾病登録局（ATSDR）の毒性プロファイル19）で
は，Table 1 に示すように PFCsのうち，PFOS，PFOA，ペルフルオ
ロヘキサンスルホン酸（PFHxS），ペルフルオロデカンスルホン酸
（PFDS），ペルフルオロウンデカン酸（PFUnDA）に発がん性等の毒
性があることが確認されている。PFOS，PFOA，PFHxS，ペルフル
オロノナン酸（PFNA）の最小リスクレベル（MRLs）がそれぞれ 
3×10-6 mg/kg/day，2×10-5 mg/kg/day，2×10-6 mg/kg/day，3×

10-6 mg/kg/day（経口，中期毒性）と算出されており，EPAが2016
年に設定した生涯健康勧告値は，PFOSと PFOAの合算で 70 ng/L
である。以上のことから全国でも，PFCsの汚染状況の把握のため
の調査がなされてきた24-29）。著書らは，神奈川県内の河川水につい
て PFCsの調査を行い，汚染状況を把握してきており，引地川の
PFOS濃度が調査したほとんどの河川水より 1オーダー以上高いと
いう結果が得られている28）。
　本研究では，化学物質の視点からもMPの実態調査を実施して地
域の特性を明らかにし，MP発生源の解明を進めるため，MPへの
PFOSなど PFCsの吸着量及び河川水中の PFCs濃度の調査を実施し
た。また，MPへの PFCsの吸着性及び漂着MPに吸着した PFCsの
溶出性についても試験し，河川水中の PFCsのMPへの吸着性，MP
からの溶出性を考察して PFCsの視点からも相模湾のMPの主な由
来について推定した。

Table 2 Operation conditions for LC/MS/MS

(1) HPLC conditions (Shimadzu Nexera X2)
Column Acquity UPLCTM BEH Shield RP18

(1.7 μm, 2.1 mm×100 mm)
Mobile phase A: 5 mM Ammonium acetate water solution

B: Acetonitrile
Gradient 80 %A and 20 %B(0.5 min)-(liner gradient 4.5 min)-5 %A and 95 %B(3 min)
Flow 200 μL/min
Oven temperature 40 ℃
Injection volume 5 μL
(2) MS/MS conditions (Shimadzu LCMS-8050) 
Ionization mode Negative-ESI
Interface Voltage 4 kV

Heat block temperature 400 ℃

Interface temperature 300 ℃

Desolvation Line temperature 250 ℃
Drying gas 10 L/hr

Heating gas 10 L/hr

Nebulizer gas 3 L/min
(3) MRM monitor ion

Analyte Surrogate
MW m/Z m/Z

Precursor Product ion QL Precursor Product

ion Quantification Confirmation (ng/mL) ion ion

PFHxS 400.1 399.0 > 80.1 98.9 0.06
PFHpS 450.1 449.0 > 80.1 98.9 0.08
PFOS 500.1 499.0 > 80.1 98.9 0.06 13C8-PFOS 507.0 > 80.1
PFNS 550.1 549.0 > 80.1 98.9 0.06
PFDS 600.1 599.0 > 80.1 98.9 0.07

PFHxA 314.1 313.1 > 269.0 119.0 0.11
PFHpA 364.1 363.1 > 319.0 169.0 0.10
PFOA 414.1 413.1 > 369.0 169.0 0.11
PFNA 464.1 463.1 > 419.0 169.0 0.15
PFDA 514.1 513.1 > 469.0 169.0 0.09 13C8-PFOA 415.1 > 370.0
PFUnDA 564.1 563.1 > 519.0 169.0 0.09
PFDoDA 614.1 613.1 > 569.0 169.0 0.09
PFTrDA 664.1 663.1 > 619.0 169.0 0.11
PFTeDA 714.1 713.1 > 669.0 169.0 0.10

Table 2  Operation conditions for LC/MS/MS
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2．方法

2．1　MPの材質，形態の分析及び吸着したPFCs の定量方法
2．1．1　MPの材質及び形態の分析方法
　採取したMPは，赤外分光光度計（日本分光㈱製 FT/IR-4600 TGS
検出器）の ATR法による赤外吸収スペクトルで材質を判別した。ま
た，実体顕微鏡（OLYMPUS製 SZ61）を使用してMPの長軸長さ及
び形態を確認した。
2．1．2　対象としたPFCs 及び試薬
　本研究で対象としたPFCsの14物質をTable 1 に示す。PFHxS，ペ
ルフルオロヘプタンスルホン酸（PFHpS），PFOS，ペルフルオロノ
ナンスルホン酸（PFNS），PFDS，ペルフルオロヘキサン酸
（PFHxA），ペルフルオロヘプタン酸（PFHpA），PFOA，PFNA，ペ
ルフルオロデカン酸（PFDA），PFUnDA，ペルフルオロドデカン酸
（PFDoDA），ペルフルオロトリデカン酸（PFTrDA）及びペルフル
オロテトラデカン酸（PFTeDA）については，Wellington Laborato-
ries, Inc. の 2 μg/mL混合標準液を用いた。分析全般における補正の
ためのサロゲート内標準物質については，PFOSの 8箇所の炭素を
13Cで置換した安定同位体置換物質の13C8-PFOSは，Cambridge Iso-
tope Laboratories, Inc .製の 50 μg/ml標準液を，PFOAの 8箇所の
炭素を13Cで置換した13C8-PFOAについては，Cambridge Isotope 
Laboratories, Inc. 製の 50 μg/mL標準液を使用した。抽出溶媒に使
用したメタノールは富士フイルム和光純薬工業㈱製の PFOS・PFOA
分析用を使用した。水試料から対象物質を抽出するための固相カー
トリッジは，既報24,28-30）の水中の PFCs分析で使用されている富士
フイルム和光純薬工業㈱製の Presep PFC-Ⅱ，クリーンナップのた
めの固相カートリッジについては，昭和電工㈱製の Autoprep MF-1 
（100 mg/1 mL） 及びジーエルサイエンス㈱製の InertSep GC （150 
mg/3 mL） を使用した。液体クロマトグラフ質量分析計（LC/MS/
MS）の溶離液に用いたメタノール及び酢酸アンモニウムについては
和光純薬工業㈱製の LC/MS用を用いた。超純水は和光純薬工業㈱

製の PFOS・PFOA分析用を使用した。
2．1．3　PFCs の定量方法
　PFCsの定量には LC/MS/MS（㈱島津製作所製 LCMS-8050）を用
いた。LC/MS/MSの液体クロマトグラフ条件及び質量分析条件は，
前報30）のとおり行った。液体クロマトグラフ条件及び質量分析条件，
プリカーサーイオン及びプロダクトイオンを Table 2 に示す。プロ
ダクトイオンについては測定イオンと確認イオンを設定した。
PFHxS，PFHpS，PFNS及び PFDSのサロゲート内標準物質には
13C8 -PFOS を，PFHxA，PFHpA，PFNA，PFDA，PFUnDA，
PFDoDA，PFTrDA及び PFTeDAには13C8-PFOAを使用した。

2．2　漂着MP調査
2．2．1　漂着MP調査地点及び採取方法
　MP採取地点を Fig. 1 に示す。既報4）において行った漂着MP分
布調査により，相模湾漂着MPに吸着した PFCsの調査地点を選定
した。Ⓐ高浜台海岸及びⒷ鵠沼海岸は樹脂状のポリエチレン（PE）
とポリプロピレン（PP）の漂着量が比較的多いが，PSフォームも
30％以上漂着し，山王網一色海岸は，79％以上の PSが漂着し，Ⓒ
久里浜海岸は，PSが68％以上の漂着し，若干，樹脂状の PEと PP
も漂着しており，逗子海岸はMPの漂着自体がほとんど見られない
ことが分かった。MPの形態及び材質別 PFCsの吸着量を把握する
ため，樹脂状の PEと PPについても得られる相模川右岸のⒶ高浜台
海岸，引地川右岸のⒷ鵠沼海岸及び平作川右岸のⒸ久里浜海岸につ
いてMPを採取し，吸着した化学物質を分析することとした。試料
採取については，湾内に流出する砂浜上のMPは，潮汐と波の影響
が直接及ぶ満潮線上に存在することから，採取部位は原則として満
潮線とした。満潮線上の漂着物の多い部位の表面の砂をすくい取り，
4.75 mmメッシュのふるいを通過し，2 mmメッシュのふるいの上
に残った粒を試料とした。MPの分析は，既報10）にならい， 5個を
1組にして分析することにしたため，2 mm以下の小さな粒子のMP
は採取しないで出来るだけ表面積を大きくして定量下限値以下の試

Fig. 1 Sampling points in this study
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料を少なくした。各地点とも，2017年の10月下旬から11月上旬の秋
季，2018年の 1月下旬から 2月上旬の冬季， 4月の春季及び 6月下
旬から 7月上旬の夏季に採取した。
2．2．2　漂着MPに吸着したPFCs の抽出方法
　採取したMPは，赤外吸収スペクトルで材質を判別した。漂着MP
の主要材質は，PE，PP及び PSであったため，これ以外はすべて
「その他」に区分した。また，実体顕微鏡を使用してMPの長軸長
さ及び形態を確認し，PSについては，樹脂状のものと発泡した
フォーム上のものと区分した。区分後，MPの分析は，既報10）にな
らい， 5個を 1組にして重量を測った後に PFCsを分析し，最大 5
組の中央値を値とした。PFCsの分析については，既報30）に示すよ
うに行った。各組について，0.1％アンモニア／メタノール溶液 3 
mLで，15分間超音波抽出を 3回繰り返し，抽出液は，窒素吹き付
けで 0.5 mLに濃縮し，20 mL超純水の入ったガラス注射筒に加え，
ギ酸を一滴（7 μL）加えた後，サロゲートを 0.1 ng添加し，Presep 
PFC-Ⅱに通液後，3,000 min-1 で15分間の遠心分離，2分間の窒素ガ
ス乾燥をし，Presep PFC-Ⅱの下にクリーンナップカートリッジ
InertSep GCを連結させ，0.1％アンモニア／メタノール溶液 2 mL
で溶出，4 mLの0.1％アンモニア／メタノール溶液で固相抽出に使
用したガラス注射筒を洗浄した溶液も通液して合わせ，窒素吹き付
けで 0.1 mLに濃縮し，LC/MS/MSで分析した。

2．3　河川を流下するMP調査
2．3．1　河川を流下するMP調査地点及びMP採取方法
　Fig. 1 に本研究における河川中MP採取地点を示す。Ⓐ高浜台海
岸，Ⓑ鵠沼海岸及びⒸ久里浜海岸付近に流出する河川の下流で2018
年の 8月下旬から2019年の10月にかけて採取した。相模川の河口か
ら 1.7 kmの②馬入橋で 6回，引地川の河口から 2.6 kmの④富士見
橋で 7回及び平作川の河口から 3.9 kmの⑤森崎橋で 6回採取した。
平作川の2018年の11月30日及び12月26日の調査では，河口から 3.5 
kmの湘南橋で行ったが，橋周辺の構造物等の影響により採取作業
に支障が出ることがわかったため，以降の調査は森崎橋に変更した。
引地川については，水源付近の⑥中村橋，中流域の⑨若宮橋及び⑩
石川岡田橋についても 3回調査した。
　河川を流下するMPの試料採取は，工藤らの方法3）に準じてプラ
ンクトンネットを用いて流下する河川水を定位置で通水する方法を
用いた。プランクトンネットは，（㈱離合社製，口径，30 cm，測長 
100 cm，目合 300 μm）のものに，北原式表面濾水計（General Oce-
anics, Inc. 製）を円錐形の内部に装着して用いた。橋上から河川水
に，プランクトンネットを下して，水表面付近で 5分間固定し，マ
イクロプラスチック（MP）の採集を行った。通水量が少なくて，ろ
水計の精度範囲外となる場合には，橋上を往復することにより通水
量をかさ増しする方法をとった。MPを採取したネットは採取地点
の河川水をステンレス製の目合 200 μmのふるいでろ過した河川水
で表面を洗い流し，ネット中に集めたMPはろ過水を用いて，洗い
ながらステンレス製の目合 300 μmのふるい上に移した。
　また，引地川では，川岸底質のプラスチックについても調査した。
2018年の 7月10日及び10月15日に引地川の⑦草柳橋，⑧福田 1号橋，
⑪清水橋付近の親水公園において，ひしゃく及びピンセットによっ
て採取，調査した。
2．3．2　河川を流下するMP及び川岸底質のプラスチックに吸着

したPFCs の抽出方法
　プランクトンネット中の採取物はふるいごと60℃で12～24時間乾
燥した。乾燥した採取物はシャーレにとり，重さを測り，MPらし
きものとその他に分け，MPらしきものは，実体顕微鏡を使用して
長軸長さ及び形態を確認し，赤外吸収スペクトルで材質を判別した。

材質を判別したMPは，材質ごとに重さを測った。
　川岸底質のプラスチックは，採取地点の河川水で洗ったものを
60℃で12～24時間乾燥し，実体顕微鏡を使用して長軸長さ及び形態
を確認し，赤外吸収スペクトルで材質を判別した。材質を判別した
プラスチックは， 1つずつ重さを測った。
　MP及びプラスチックに吸着した PFCs分析については，既報30）

に準じた超音波抽出で行った。河川を流下するMPは，材質ごとに
組にして，川岸底質のプラスチックは， 1 つずつを0.1％アンモニ
ア／メタノール溶液 3 mLで，15分間超音波抽出を 3回繰り返し，抽
出液は，窒素吹き付けで 2 mLに濃縮し，サロゲート内標準物質を 
0.1 ng添加した後，クリーンナップカートリッジ InertSep GCに通
してクリーンナップした。また，4 mLの0.1％アンモニア／メタ
ノール溶液でガラス容器を洗浄した溶液も通液して合わせ，窒素吹
き付けで 0.1 mLに濃縮し，LC/MS/MSで分析した。

2．4　河川水中のPFCs の調査
2．4．1　河川水中のPFCs の調査地点
　本研究で行った河川水等調査の地点を Fig. 1 に示す。Ⓐ高浜台海
岸，Ⓑ鵠沼海岸及びⒸ久里浜海岸付近に流出する河川について調査
した。相模川の①寒川取水堰，相模川の支川で過去の調査で PFCs
が他の河川と比較して高かった小出川の本川合流点の手前の③宮ノ
下橋，引地川の④富士見橋及び平作川の⑤森崎橋で採取した。2018
年 1 月上旬から2019年の 7月上旬にかけて， 1月の冬季及び 7月の
夏季に調査を行った。平作川の2018年の 1月及び 7月の調査では，
河口から 1.1 kmの夫婦橋で行ったが，橋周辺の構造物等の影響に
より採取作業に支障が出ることがわかったため，以降の調査は河口
から 3.9 kmの森崎橋に変更した。PFOS濃度がその他の河川水より
1 オーダー以上高いという結果が既報28）により得られている引地川
については，下流の④富士見橋に加えて，上流の⑦草柳橋，⑧福田 1
号橋，中流域の⑨若宮橋についても調査した。また，Ⓑ鵠沼海岸の海
水についても，2018年 1 月中旬及び2018年の 6月下旬に調査した。
2．4．2　河川水中のPFCs の抽出法
　河川水等における有機フッ素化合物の分析は既報28）に準じて行っ
た。試料 500 mLにギ酸を加え pHを約3.5に調整した後，サロゲー
ト内標準物質を 5 ng添加し，Presep PFC-Ⅱに通液後，0.1％アンモ
ニア／メタノール溶液 2 mLで溶出した。また，4 mLの0.1％アン
モニア／メタノール溶液で固相抽出に使用したガラス容器を洗浄し
た溶液も通液して合わせた。溶出液が着色している場合は，クリー
ンナップカートリッジ InertSep GCに通してクリーンナップした。
溶出液は，窒素吹きつけで 1 mLに濃縮し，LC/MS/MSで定量した。

2．5　MPへの PFCs の吸着性及び漂着MPに吸着したPFCs の溶
出性

2．5．1　吸着試験
　吸着試験の供給液の初期設定濃度は，これまでの調査28）及び本研
究で得られた⑧福田 1号橋から④富士見橋の PFOS濃度の中央値が 
140 ng/Lであったので，引地川における吸着事態を考察するため，
150 ng/Lとした。また，④富士見橋あたりから河口は，満潮時に海
水が上がってくるため， 3％塩化ナトリウム水溶液でも試験した。
450 mLのステンレス製容器に，超純水又は 3％塩化ナトリウム水溶
液を 400 mL加えて，PFHxS，PFHpS，PFNS，PFDS，PFHxA，
PFHpA，PFNA，PFDA，PFUnDA，PFDoDA，PFTrDA及び PFT-
eDAのそれぞれ 60 ngをメタノール溶液で添加した（供給液の初期
設定濃度 150 ng/L）。供給液は，室温（25℃）で水平振とう器に
よって 150 min-1で 24 h前振とうした後に一度捨て，再び超純水又
は 3％塩化ナトリウム水溶液 400 mL及び PFCs 60 ngを加えて，供
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給液を準備した。供給液には，これまでの未使用の，直径 3.5 mm
幅 1.5 mmの円盤型 PEペレット，直径 3.5 mm幅 2.5 mm半球形
PPペレット及び直径 4 mm幅 2.5 mmの円盤型 PSフォームのMP
を25個ずつ，材質別に入れ，室温（25℃）で水平振とう器によって 
150 min-1で一定時間振とうさせた。吸着試験の一定時間ごとに供給
液を 20 mL及びMPを 5個ずつ取り出し，PFCs濃度及び吸着量を
分析した。吸着試験については 3回行った。
2．5．2　溶出試験
　PFCsを吸着したMPの海岸における PFCs溶出性をみるため，Ⓐ
高浜台海岸及びⒷ鵠沼海岸で採取した樹脂状 PE，PP及び PSフォー
ムを用いて， 4回連続溶出試験及び単回溶出試験を行った。樹脂状
PSについては，採取量が少なく，溶出試験ができなかった。溶出試
験の操作手順について Fig. 2 に示す。 4回連続溶出試験については
PE，PP，PSフォームをそれぞれ別々の 450 mLのステンレス製容
器に，PE及び PPはおよそ 500 mg，PSフォームはおよそ 70 mgを
とり，海水は，PFCs吸着量の少ないⒶ高浜台海岸に合わせて PFCs
濃度の低いⒶ高浜台海岸海水を 100 mL加えて，容器を室温（25℃）
で水平振とう器によって 150 min-1 で 4日間振とう，溶出させた。海
岸におけるMPの PFCs溶出性をみるため，海水の懸濁物質はろ過
しなかった。海岸漂着MPの表面には懸濁物質等が付着し，汚れて
いたため，溶出後は 3,000 min-1 で20分間遠心分離し上澄み液と懸濁
物質等が付着したMPに分けた。残渣のMPは，さらにⒶ高浜台海
岸海水で 8日間溶出させ，遠心分離した後，さらに残渣を，同様に
7日間及び14日間溶出させる連続溶出試験をおこなった。各溶出液

の PFCs濃度及び 4回目の溶出試験後のMPの PFCs吸着量を分析
した。 4回連続溶出試験については 1回行った。単回溶出試験につ
いては，Ⓐ高浜台海岸及びⒷ鵠沼海岸で採取した PE，PP，PS
フォームをそれぞれ別々の 450 mLのステンレス製容器に，PE及び
PPはおよそ 500 mg，PSフォームはおよそ 70 mg入れ，Ⓐ高浜台
海岸海水を 100 mL 加えて，容器を室温（25℃）で水平振とう器に
よって 150 min-1 で 4日間及び14日間振とうさせた。溶出試験後の溶
出液の PFCs濃度及びMPの PFCs吸着量を分析した。単回溶出試
験については 3回行った。
2．5．3　PFCs 吸着量及び水中PFCs 濃度の分析方法
　供給液及び溶出液における PFCsの分析は既報28）に準じて行った。
吸着試験については，一定時間ごとに供給液を 20 mLずつガラス注
射筒に取り出し，溶出試験については，溶出試験ごとに供給液の 100 
mLをガラス注射筒に取り出し，ギ酸を加え pHを約3.5に調整した
後，サロゲート内標準物質を 1 ng添加し，Presep PFC-Ⅱに通液後，
0.1％アンモニア／メタノール溶液 2 mL及び固相抽出に使用したガ
ラス注射筒を洗浄した0.1％アンモニア／メタノール 2 mLで溶出し
た。溶出液の場合はPresep PFC-Ⅱの下にクリーンナップカートリッ
ジ InertSep GCを連結させて溶出した。溶出液は，窒素吹きつけで 
1 mLに濃縮し，LC/MS/MSで定量した。
　吸着試験においてMPに吸着した PFCs分析については，既報30）に
示す超音波抽出を行った。吸着試験の一定時間ごとに 5個を 1組にし
て取り出し，0.1％アンモニア／メタノール溶液 3 mLで，15分間超音
波抽出を 3回繰り返し，抽出液は，サロゲート内標準物質を 1 ng添

Fig. 2 Experimental scheme for elution test
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加した後，窒素吹き付けで 1 mLに濃縮し，LC/MS/MSで定量した。
　溶出試験においてMPに残留した PFCs吸着量の分析については，
既報20）に準じて行った。溶出試験ごとに終了後のMPを取り出し，
0.1％アンモニア／メタノール溶液 3 mLで，15分間超音波抽出を 3
回繰り返し，抽出液は，窒素吹き付けで 0.5 mLに濃縮し，20 mL
超純水の入ったガラス注射筒に加え，ギ酸を一滴（7 μL）加えた後，
サロゲートを 1 ng添加し，Presep PFC-Ⅱに通液後，3,000 min-1 で
15分間の遠心分離， 2分間の窒素ガス乾燥をし，Presep PFC-Ⅱの
下にクリーンナップカートリッジ InertSep GCを連結させ，0.1％ア
ンモニア／メタノール溶液 2 mL及び固相抽出に使用したガラス注
射筒を洗浄した0.1％アンモニア／メタノール 4 mLで溶出した。溶
出液は，窒素吹き付けで 1 mLに濃縮し，LC/MS/MSで定量した。
　連続溶出試験では，4回目の溶出試験後のMPについて，PFCs吸
着量を分析した。ただし， 1回目から 3回目のMPの PFCs吸着量
は，それぞれの段階後の溶出液中濃度から計算した PFCs量に 4回
目の溶出試験後のMPの PFCs吸着量を加えることで算出した。例
えば 1回目の吸着量は， 2～ 4回目の溶出液中 PFCs濃度から算出
した量と 4回目のMPの PFCs吸着量とを合計したものである。
　吸着及び溶出試験におけるMPに吸着しているPFCs吸着量（CMP）
及び水中 PFCs濃度（Cwater）を用いてMP／水分配係数（Kd）を次
式により求め，材質及び形態別に比較した。

Kd＝CMP/Cwater　　　　（1）

　また，溶出試験で得られた PFOSの Kdは，採取したMP及びプ
ラスチックに吸着した PFCs量と，河川水の PFCs濃度から算出し
た見かけの Kdと比較，考察した。吸着試験及び単回溶出試験にお
いては， 3回の試験で得られた Kdの平均値及び中央値をとった。

3　結果及び考察

3．1　漂着MPに吸着したPFCs 量
　各季節の各海岸地点の樹脂状 PE，PP，PS及び PSフォームへの 
1 gあたりの PFCs吸着量の結果を Fig. 3 に示す。Perfuruolosulfonic 
acids （PFSAs） については，1 ng/g以上検出されたものは，ほとん
ど PFOSしかなかったので，PFOSのみ図中上段に示した。Perfu-
ruolocalboxylic acids （PFCAs） については，1 ng/g以上検出された
ものは，PSフォームに吸着したものであったので，PSフォームに
吸着した PFCAsのみ下段に示した。秋季のⒶ高浜台海岸漂着 PS，
冬季のⒷ鵠沼海岸漂着 PS，春季のⒶ高浜台海岸及びⒷ鵠沼海岸漂着
PS，夏季のⒶ高浜台海岸漂着PS，Ⓑ鵠沼海岸漂着PS及びPSフォー
ムは採取できなかった。採取できなかったものについては，図中に
※で示した。同一地点では，材質による PFCsの吸着の違いは明確
に現れなかった。形態については，表面積が大きいフォーム状のも
のは樹脂状のものと比べて PFCs濃度が高かった。PFOSについて
各地点の同じ材質及び形態の濃度を比較すると，樹脂状PE，PP，PS
及び PSフォームのいずれもⒷ鵠沼海岸が高かった。Ⓑ鵠沼海岸の
近傍に流出する引地川は，調査した県内のほとんどの河川と比較し
て PFOS濃度が 1オーダー以上高い結果が得られている28）。そのた
め，相模湾のMPは，近傍に流出する河川の影響が大きいと考えら
れる。また，2018年の春季のⒶ高浜台海岸の PSフォームの PFNA
吸着量は他の採取地点のMPと比較して高かった。これらの値を，
田中の調査11）における大阪湾及び琵琶湖の水質中のMPに吸着した
PFOSの値＜1.1～5.0 ng/g及び PFOAの値 7～75 ng/gと比較する
と，PFOSについてはⒷ鵠沼海岸のMPが，田中の結果11）と同レベ
ルかそれより高く，その他の地点は，同レベルであった。PFOAに
ついては，田中の結果11）と同レベルかそれより低かった。

　気象庁の気象データによる降雨量と PFOS吸着量について考察し
た。各地点のMPの PFOS吸着量及びⒶ高浜台海岸付近の平塚，Ⓑ
鵠沼海岸付近の辻堂及びⒸ久里浜海岸付近の三浦について観測地点
の採取前 1か月間雨量合計を Fig. 4 に示す。各地点の年間降雨量平
均値は 143～157 mmであった。すべての地点において冬季及び春季
の採取前 1か月間雨量合計は各地点の年間平均値より低く，秋季の
採取前 1か月間雨量合計は各地点の年間平均値より高かった。各地
点の秋季の PFCs濃度は他の季節より低い傾向があり，秋季は採取
前の雨量が多いため川辺に存在する期間が短かったあるいは海岸等
で雨に洗い流された等の可能性が考えられる。

3．2　河川を流下するMP及び川岸底質のプラスチックに吸着した
PFCs 量

　河川を流下するMPについて，各地点の樹脂状 PE，PP，PS及び
PSフォームへの PFCs吸着量には，採水日による明らかな違いがな
かった。各河川の樹脂状 PE，PP，PS及び PSフォームへの PFCs吸
着量の結果を Table 3 に，PFOS吸着量の結果を Fig. 5 に示す。同
一地点では，材質による PFCsの吸着の違いは明確に現れなかった。
形態については，PSフォームが2019年の 7月 2日，10月18日の⑩石
川岡田橋及び10月18日の④富士見橋でしか採取できなかったので，
同一地点での吸着量の違いを比較できなかった。採取できなかった
ものについては，図中に※で示した。PFOSについて各地点の同じ
材質及び形態の濃度を比較すると，樹脂状 PE，PP及び PSのいず
れも引地川の⑨若宮橋，⑩石川岡田橋及び④富士見橋が高く，Ⓑ鵠
沼海岸漂着MPの吸着量と同じオーダーであった。引地川水源付近
の⑥中村橋では，樹脂状の PSで 0.1 ng/gの PFOSが検出された以
外は検出されなかった。各地点の他の PFCsについては，Ⓑ鵠沼海
岸漂着MPの吸着量の数 ng/gと同じオーダーのものから，数百 ng/
gと高いものもあったが，地点による特徴は見られなかった。
　川岸底質に存在するプラスチックについては，採取できた樹脂状
PE，PP，PS及び PSフォームが少なく，同一地点での比較や各地点
の PFOS以外の PFCsの比較ができなかった。PFOSの吸着量につ
いて Table 4 に示す。PFOSに関しては，⑦草柳橋では検出されな
かったが，⑧福田 1号橋，⑪清水橋付近の親水公園からは検出され
た。その値は，引地川を流下するMP及びⒷ鵠沼海岸漂着MPの
PFOSの吸着量とほとんど同じオーダーであった。
　河川水は，引地川については，水源付近より下の流域の，⑧福田
1号橋の付近から下流において，PFOS濃度が高い結果が得られて
いる28）。相模湾漂着MPは，樹脂状 PE，PP，PS及び PSフォーム
のいずれもⒷ鵠沼海岸が高かった。以上のことから，引地川に流入
したMPは，流下していく過程で，PFCs，特に PFOSが吸着し，Ⓑ
鵠沼海岸に漂着していることが考えられる。

3．3　河川水中のPFCs 濃度
　調査した河川及びⒷ鵠沼海岸の海水の PFCs濃度について Fig. 6 
に示す。PFSAについては，1 ng/g以上検出されたものは，ほとん
ど PFHxS，PFHpS及び PFOSしかなかったので，PFHxS，PFHpS
及び PFOSを図中上段に示した。PFCAsについては，1 ng/g以上検
出されたものは，ほとんど PFHxA，PFHpA，PFOA及び PFNAし
かなかったので，PFHxA，PFHpA，PFOA及び PFNAを下段に示し
た。今回の調査においても，既報28）と同様に，引地川の⑧福田 1号
橋の付近から下流で PFOS濃度が高く，冬季，夏季共にその他の河
川水及びⒷ鵠沼海岸の海水より 1オーダー以上高かった。引地川は
Ⓑ鵠沼海岸の近傍に流出する。相模湾漂着MPに吸着した PFOSに
ついて各地点の同じ材質及び形態の濃度を比較すると，樹脂状 PE，
PP，PS及び PSフォームのいずれもⒷ鵠沼海岸が高いという結果が
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Fig. 3 PFASs and PFCAs amount on MP in Sagami Bay
The PFOS used in the figure above refer to （ ） 
The PFCAs in the figure down refer to （ ） PFHxA, （ ） PFHpA, （ ） PFOA, （ ） PFNA, （ ） PFDA, （ ） PFUnDA, （ ） PFDoDA, （ ） PFTrDA, 

（ ） PFTeDA

※ : MP was not detected.
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Fig. 4 PFCs amount on MP in Sagami Bay and total rainfall for one month before sampling date
※ : MP was not detected.

得られ，河川を流下するMPでは，引地川の⑧福田 1号橋より下流
の⑨若宮橋，⑩石川岡田橋及び④富士見橋で PFOSが高く検出され
たが，他の河川のMPでは，ほとんど検出されなかった。引地川に
流入したMPは，流下していく過程で，PFOS濃度の高い河川水に
より PFOSが吸着し，Ⓑ鵠沼海岸に漂着したと考えられる。また，
相模湾漂着MPに吸着した PFCsは，2018年の春季のⒶ高浜台の PS
フォームの PFNA吸着量が他のMPと比較して高いという結果が得
られたが，2018年の冬季の小出川の河川水の PFNA濃度が他の河川
水と比較して高かった。小出川は相模川の下流で相模川に合流して
Ⓐ高浜台海岸付近に流出する。小出川の河川水中の PFNAが吸着し
た PSフォームがⒶ高浜台海岸に漂着した可能性が考えられる。

3．4　MPへの PFCs の吸着性
　引地川の平均的な PFOS濃度にあわせて，150 ng/Lの PFCs水溶
液及び 3％塩化ナトリウムの PFCs水溶液を供給液にして PE，PP，
PSフォームの各MPへの PFCsの吸着試験を行った。水溶液の濃度
及びMPへの吸着量から Kdを求め，3回の試験の平均値をとった。
採取したMPから高く検出され，溶出性も確認できた PFOSについ
て，結果を Fig. 7 に示す。吸着試験の間，供給液の濃度は，試験開
始時の濃度の80％以上であった。吸着時間が長くなるほど Kdは増
加したが， 7日後以降の Kdについては，それらの平均値の±20％
以内であり，増加傾向はみられなかった。150 ng/Lの PFCs水溶液
は，およそ 7日で吸着平衡に達すると考えた。PFCsの塩化ナトリ
ウム水溶液についても，およそ 7日以内で吸着平衡に達するのか，
それ以上かかるのか確認するために，吸着期間 4日目， 7日目及び
8日目と測定を行ったが 4日目以降の Kdについては，それらの平
均値の±30％以内であり，増加傾向はみられなかった。PFOS水溶
液と PFOS塩化ナトリウム水溶液を PE，PP，PSフォームごとに比
較すると，塩化ナトリウム水溶液の方が Kdはわずかに高かった。
Wangら31）は，樹脂状 PEの 150 μm，樹脂状 PSの 250 μmのビーズ
について PFOS濃度約 20 μg/Lの吸着試験を行い，塩化ナトリウム
水溶液の Kdの方が高いという報告31）をしている。本研究における
PFOS水溶液の濃度は 150 ng/Lと低かったため，ナトリウムイオン
の影響が顕著に現れなかった可能性が考えられる。また，表面積が
大きい PSフォームは，樹脂状の PE及び PPと比較して Kdが6.0倍
以上高かった。

3．5　MPからの PFCs の溶出特性
　海岸で採取した PE，PP，PSフォームの連続溶出試験により得ら
れた溶出率を Fig. 8（a）に示す。PE，PP，PSフォームの各MPに
ついて，PFOSの溶出を確認したところ，1 回目（4.2日間）の溶出
試験で70％以上， 2回目（ 1回目終了後さらに 8日間）の溶出試験

でさらに22％以上の PFOSの溶出が確認され，3回目及び 4回目の
溶出液では，PFOS濃度は定量下限値未満であった。 1回目及び 2
回目で得られた結果からKdを求めた。結果をFig. 8（b）に示す。Kd
は，PEが，160及び260，PPが，140及び250，PSフォームが1,500
と2,800と， 1 回目の4.2日間の Kdと 1回目の約 2倍の 8日間溶出
した 2回目の Kdは同じオーダーであった。また，同様に海岸で採
取した PE，PP，PSフォームについて，単回の，4日間及び14日間
溶出試験を行い，Kdを求めた。値は 3回の試験の中央値をとった。
結果を Fig. 8（c）に示す。PE，PP，PSフォームの各MPについて，
4日間及び14日間の溶出試験において，PFOSの溶出が確認され，そ
の Kdは，PEが，190及び200，PPが，280及び260，PSフォームが
1,600と2,100と，4日間と14日間の Kdのオーダーは同じであった。
以上の結果から，溶出時間は 4日間で，ほぼ平衡に達するものと考
えられた。また，この海岸採取 PE，PP，PSフォームの PFOSのKd
について，引地川における吸着を想定し，初期設定濃度を 150 ng/L
とした超純水及び汽水を想定した 3％塩化ナトリウムの PFOS水溶
液の 8 日間吸着試験の Kdと比較すると，樹脂状 PEの6.7及び PP
の6.2，PSフォームの47より約 1オーダー以上高かった。未使用の
MPと比べて海岸で採取したMPは，表面の物理的及び化学的構造
が PFOSを吸着しやすい構造になっていると考えられる。馬場ら32）

は，プラスチック表面の劣化した部分にメチレンブルーが吸着する
ことを明らかにし，また，Rochman33）ら及び Endoら17）は，有機物
が境膜を通して化学物質のMPへの移送を促進すると報告している。
海岸で採取したMPは，形状も複雑で，表面が劣化し，表面積も大
きくなっているように観察される。また，有機物等の付着で汚れて
おり，同じ重さでも未使用のMPより吸着サイトが多かったためと
考えられる。
　また，PFOSを吸着したMPの海岸における PFOS溶出性をみる
ため，Ⓑ鵠沼海岸漂着MP，引地川を流下するMP及び引地川岸底
質のプラスチックに吸着した PFOS量と引地川の PFOS濃度より見
かけの Kdを算出した。河川水の値は，上流の最大値の2019年夏の
⑨若宮橋の値と下流の最小値の2018年夏の④富士見橋の値で算出し
た。PFOS濃度が低かった⑦草柳橋より上流の⑥中村橋MPについ
ては Kdは算出しなかった。Ⓑ鵠沼海岸漂着MPについては，Ⓑ鵠
沼海岸の海水の濃度の最大値との Kdについても算出した。結果を
Table 4 に示す。Ⓑ鵠沼海岸漂着MPについては，Fig. 9 にも示し
た。Ⓑ鵠沼海岸漂着MPと引地川の PFOS濃度による見かけの Kd
は，PEが5.3～200，PPが6.5～550，PSフォームが140～4,600で
あった。図中赤の破線で示した 4 日間及び14日間の溶出試験の Kd
値の平均，PEの200，PPの270，PSフォームの1,900の値と比べる
と，上流の2019年夏の⑨若宮橋の値による Kdは，ほとんどの値が
溶出試験の値より 1オーダー低く，下流の2018年夏の④富士見橋の
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Table 3 PFCs amount on MP in river water

Table 3  PFCs amount on MP in river water

2018/11/30 2019/10/2
(Shonan brg.)

PE PP PE PP PE PP PE PP PE PP PE PP PE PP PE PP PE PP PE PP

(ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g)

PFHxS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFHpS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFOS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL 33 3.8 0.7 43 34 <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFNS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFDS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFHxA 11 74 <QL <QL <QL 17 7.3 <QL 27 0.7 33 30 <QL 34 <QL 85 <QL 3.1 1.5 <QL

PFHpA 3.9 <QL <QL <QL <QL 15 3.3 30 1.4 0.6 16 <QL <QL 35 7.0 43 9.2 0.7 1.0 <QL

PFOA <QL <QL <QL <QL <QL <QL 12 29 7.3 <QL 39 <QL <QL <QL 11 <QL <QL <QL <QL <QL

PFNA <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL 28 2.3 <QL <QL <QL <QL <QL 14 <QL <QL <QL <QL <QL

PFDA 5.7 42 4.8 27 <QL 5.7 <QL 13 0.7 <QL <QL <QL 4.5 32 4.6 25 <QL <QL 1.1 0.2

PFUnDA 4.0 22 3.2 <QL <QL <QL <QL <QL 0.4 0.1 <QL <QL 2.9 21 4.6 <QL <QL <QL <QL <QL

PFDoDA <QL <QL 4.5 34 <QL <QL <QL <QL 0.5 <QL <QL <QL 6.6 60 7.7 <QL <QL <QL <QL 0.2

PFTrDA <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL 8.4 <QL <QL <QL <QL <QL

PFTeDA <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL 5.7 <QL <QL <QL <QL <QL

* : QL are listed in Table 2.

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

2018/12/26 2019/1/24

(Not ditected
PE, PP, PS

and PS foam)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

Sagami river Hirasaku river 

①Banyu bridge ⑤Morisaki bridge

2019/3/26 2019/6/282019/6/202018/8/28 2018/12/14 2019/2/6 2019/3/14 2019/10/10
(Shonan brg.)

(Not
ditected PE,
PP, PS and
PS foam)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS and PS foam were
not detected.)

2019/4/11 2019/4/11 2019/7/2 2019/4/11

PE PP PS PE PP PS PE PE PP PE PE PS foam PE PP PS foam

(ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g)

(PP, PS and PS
foam were not

detected.)

(PP, PS and
PS foam
were not

detected.)
PFHxS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL 7.0 <QL <QL <QL

PFHpS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFOS <QL <QL <QL <QL <QL 0.1 2.0 17 <QL 1.0 45 53 1.5 64 100

PFNS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFDS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFHxA 4.5 85 <QL 13 35 0.1 1.1 7.8 42 0.4 41 27 1.0 60 52

PFHpA 4.0 26 <QL 13 30 0.1 1.0 8.6 46 0.6 26 31 0.6 43 51

PFOA <QL <QL <QL 11 57 0.1 1.2 31 36 0.7 100 50 1.0 <QL <QL

PFNA <QL <QL <QL <QL <QL <QL 1.0 26 <QL 0.7 100 <QL <QL <QL <QL

PFDA 1.7 <QL <QL <QL <QL <QL 0.2 34 47 <QL 14 14 <QL <QL <QL

PFUnDA <QL <QL <QL <QL <QL <QL 0.1 21 <QL <QL 7.5 6.0 <QL <QL <QL

PFDoDA <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFTrDA <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFTeDA <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

: QL are listed in Table 2. *

Hikiji river Hikiji river

(Not ditected
PE, PP, PS

and PS
foam)

2019/7/2

(PP and PS were not
detected.)

2019/10/18

Hikiji river

2019/10/18

(PS foam was not detected.) 

⑥Nakamura bridge ⑨Wakamiya bridge ⑩Ishikawaokada bridge

2019/10/18

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS was not detected.) 

(Not
ditected PE,
PP, PS and
PS foam)

(PS foam was not detected.) 

2019/7/2

2019/2/7 2019/3/22 2019/4/11 2019/7/2

PE PP PE PP PS PP PP PE PP PS foam

(ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g) (ng/g)

(PP, PS and PS
foam were not

detected.)

(PE, PS and PS
foam were not

detected. )

PFHxS 1.1 12 <QL <QL <QL <QL 3.7 <QL <QL <QL

PFHpS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFOS 18 26 22 12 19 9.3 52 4.4 13 56

PFNS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFDS <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFHxA 2.9 2.8 6.1 11 22 3.8 370 3.4 11 54

PFHpA 5.1 <QL 6.2 8.3 <QL <QL 25 2.0 9.4 44

PFOA 11 4.7 15 27 <QL <QL 110 5.7 <QL <QL

PFNA 15 5.5 <QL 8.9 <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFDA 4.6 2.7 5.2 3.3 14 1.5 10 1.3 <QL <QL

PFUnDA 5.2 3.9 <QL 2.8 <QL 1.4 2.7 <QL <QL <QL

PFDoDA 1.9 0.7 13 <QL 23 3.0 5.9 <QL <QL <QL

PFTrDA 2.0 0.3 <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

PFTeDA 0.8 <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL <QL

: QL are listed in Table 2.

Hikiji river

(PS foam was not detected.) 

2018/9/27

(Not
ditected

PE, PP, PS
and PS
foam)

2019/1/18

(Not
ditected

PE, PP, PS
and PS
foam)

(PS and PS foam were
not detected.)

(PS was not detected.) 

2019/10/18

④Fujimi bridge

*

*
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値によるKdは，ほとんどの値が溶出試験の値と同じオーダーであっ
た。Ⓑ鵠沼海岸漂着MPとⒷ鵠沼海岸の海水の濃度の最大値による
見かけの Kdは，PEが410～3,100，PPが500～8,600，PSフォーム
が11,000～72,000であり，ほとんどの値が溶出試験の Kd値，PEの
200，PPの270，PSフォームの1,900よりも 1オーダー高かった。引
地川のPFOS濃度は⑧福田1号橋では，それより上流と比べて1オー
ダー以上高くなり，ある程度下流まで同レベルの濃度を維持した後，
下流に向かって濃度が低くなり，④富士見橋で福田 1号橋の濃度の
半分くらいになる。調査した各地点の PFOSの値については，⑧福
田1号橋の値は 150～300 ng/L，⑨若宮橋の値は 200～390 ng/L，④
富士見橋の値はこれらの地点より低い 80～120 ng/L，Ⓑ鵠沼海岸の
海水では，引地川より 1～ 2 オーダー低く，3.6～5.1 ng/Lであっ
た。Ⓑ鵠沼海岸漂着MPが河川中にあったとすると，引地川の下流
ではMPと河川水との PFOSの分配が平衡に近くなっているが，Ⓑ
鵠沼海岸ではMPと海水の PFOSの分配はMPに偏り，平衡になっ
ていない。Ⓑ鵠沼海岸漂着MPは，引地川で PFOSが吸着し，引地
川下流で平衡に近い状態になり，Ⓑ鵠沼海岸に漂着した後は，海水
中への PFOSの溶出が進まず，平衡に達していないと考えられる。
また，Isobe34）らの報告によれば，潮汐と波による陸上と海中間の
輸送過程を通してMPの細片化が進行すると，MPが沖合に運ばれ
るとある。分析に用いたMPは，2 mm以上の大きさであったので，
潮汐にあっても，砂浜に残りやすかったのではないかと考えられる。
　引地川を流下するMP及び引地川岸底質のプラスチックの見かけ
の Kdについては，PEが2.5～560，PPが23～800，PSフォームが
130～1,300であった。4日間及び14日間の溶出試験の Kd値の平均，
PEの200，PPの270，PSフォームの1,900と比べると，上流の2019
年夏の若宮橋の値による Kdは，ほとんどの値が溶出試験の値より
1オーダー低く，下流の2018年夏の富士見橋の値による Kdは，ほ
とんどの値が溶出試験の値と同じオーダーであった。引地川の下流
ではMPと河川水の間の PFOSの分配が平衡に近くなっていると考
えられる。引地川の中や底質に存在するMP及びMPより大きいプ
ラスチックについても，引地川を流下する過程で PFOSが吸着し，
下流で平衡に近い状態になったと考えられる。Ⓑ鵠沼海岸漂着MP
の分配の結果と考え合わせると，引地川に排出されたMPは，PFOS
を吸着しながら川辺に留まるなどしながら流下し，Ⓑ鵠沼海岸に漂
着すると考えられる。

4．まとめ

　海洋生態系全体に汚染が拡大しダメージを引き起こす可能性があ
り，世界中で注目されているMPについて，PFCs吸着の観点から
その由来を推定するための調査を実施した。2017年10月～2018年 7
月の秋，冬，春，夏に海岸漂着MPを採取した。PFOS吸着量につ
いては，同一地点では，材質による PFCsの吸着の違いは明確に現
れなかった。形態については，表面積が大きいフォーム状のものは
樹脂状のものと比べて単位重量当たりの PFCs吸着量が高かった。
各海岸における同じ材質及び形態の PFOS吸着量を比較すると，い
ずれも鵠沼海岸が高かった。過去の調査28）及び2018年 1 月～2019年
7 月の冬季と夏季の調査において，鵠沼海岸の近傍に流出する引地
川は，県内の他の河川と比較して PFOS濃度が高かった。相模湾の
MPに近傍に流出する河川の影響がみられた。
　各海岸における秋季の採取前 1か月間雨量合計は年間平均値より
高く，PFCs吸着量は他の季節より低い傾向があり，秋季は採取前
の雨量が多いので川辺に存在する期間が短かったあるいは海岸等で
雨に洗い流されていた等の可能性が考えられる。
　河川を流下するMPについては，同一地点では，材質によるPFCs
の吸着の違いは明確に現れなかった。PFOSについて各地点の同じ
材質及び形態の濃度を比較すると，いずれも引地川の⑨若宮橋，⑩
石川岡田橋及び④富士見橋が高かった。
　引地川におけるMPの PFOS吸着実態を考察するため，Ⓑ鵠沼海
岸漂着MPを海水で溶出試験を実施して Kdを算出し，Ⓑ鵠沼海岸
漂着MPに吸着した PFOS量と引地川の PFOS濃度により見かけの
Kdを算出して比較した。引地川④富士見橋の PFOS濃度による見か
けのKdは，溶出試験で得られたKdと同じオーダーであった。引地
川に流入したMPは，流下していく過程で，PFOS が吸着し，平衡
状態に近くなった後，鵠沼海岸に漂着したと考えられる。

要　約

　マイクロプラスチック（MP）は，海洋生態系全体に汚染が拡大
しダメージを引き起こす可能性があり，MP汚染問題は世界中の注
目されている。また，MPは相模湾でも様々な海岸で採取されてい
る。本研究では，化学物質の吸着の観点から相模湾のMPの由来を

Fig. 5 PFOS amount on MP in river water 
※: MP was not detected.
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明らかにするために調査を実施した。
　MP材質により，吸着した PFCsの量に明確な差はなかった。表
面積が大きい PSフォームは，樹脂より単位重量あたりの PFCsを多
く吸着していた。PFOS濃度の高い引地川下流の鵠沼海岸で採取し
たMPに吸着した PFOSの量は，他の 2つの海岸で採取したMPに
吸着した量よりも多かった。秋の採取前の 1か月間の総降雨量は年
間平均雨量よりも多く，秋のMPに吸着した PFCsの量は他季節の

吸着量よりも少なかった。また，引地川中流から下流のMPに吸着
した PFOSの量が多かった。
　鵠沼海岸漂着MPに吸着した PFOS量と引地川富士見橋の PFOS
濃度により見かけの Kdを算出したところ，溶出試験で得られた Kd
と同じオーダーであった。引地川に流入したMPは PFOSが吸着し
て流下し，鵠沼海岸に漂着していたことが考えられた。

Fig. 6 PFCs concentration of river water
The PFASs used in the figure above refer to （ ） PFHxS, （ ） PFHpS, （ ） PFOS

The PFCAs in the figure down refer to （ ） PFHxA, （ ） PFHpA, （ ） PFOA, （ ） PFNA
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Fig. 8 Eluted rate （a）, Kd （b） in repeat elution and Kd （c） in single elution of PFOS for PE, PP and PS 
foam

Fig. 7 Effect of equilibrium time on Kd of PFOS for PE, PP and PS foam
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Fig. 9 Apparent Kd of MP in Kugenuma beach
The value used in the figure above refer to （ ） result by max value of river water concentration, （ ） result by min value of river water concentration, 

and in figure down refer to （ ） result by kugenuma beach sea water

※: MP was not detected.
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