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研究成果の概要（和文）：埼玉県内の河川水のPFOS濃度は減少傾向、PFOA濃度は増加傾向が見られた。市販品では、PF
OAの前駆物質を含むものが多かった。下水処理施設や農業集落排水処理施設の放流水からは、河川水の幾何平均よりも
総じて高い濃度のPFOS、PFOAが検出された。下水処理施設の反応槽ガスからは半揮発性のPFOA前駆物質が検出された。
河川水、底質を用いた好気的生分解実験により、前駆物質がPFOSやPFOAへ転換することがわかった。これらのことから
、埼玉県の河川におけるPFOS、PFOA汚染は、生活系排水処理施設からの直接排出や前駆物質からPFOS、PFOAへの転換に
由来することが示唆された。

研究成果の概要（英文）：Concentrations of PFOS and PFOA showed decreasing and increasing tendencies in riv
er waters from Saitama Prefecture, respectively. A lot of commercial products contained a precursor of PFO
A. Concentrations of PFOS and PFOA detected in effluents from sewage treatment plants (STPs) were generall
y higher than those of the geometric mean in the river waters. Semi-volatile precursors of PFOA were detec
ted in aeration gas from a reaction tank of STPs. An aerobic river water/sediment system by the shake-flas
k batch test showed the bio-transformations from the precursors to PFOS or PFOA. The results suggested tha
t the contamination of PFOS and PFOA in rivers from Saitama Prefecture was caused by direct discharge from
 STPs and bio-transformation from precursors of PFOS and PFOA in the river environment.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
ペルフルオロオクタンスルホン酸(PFOS)

は撥水加工剤、泡消火剤、界面活性剤などに、
ペルフルオロオクタン酸(PFOA)はフッ素樹
脂の原料、塗料、乳化剤などに使用される有
機フッ素化合物である。これらの物質は、ヒ
トの血清から ppb レベルで検出されており、
生物に対して発癌性、神経障害、生殖障害な
どの有害性が指摘されている。また、PFOS、
PFOA とも通常の環境中では分解しないため、
生物への影響が懸念されている。 

埼玉県内35河川の 38環境基準点について
河川水のPFOS、PFOA濃度を測定したところ、
それらの幾何平均濃度が全国平均の10倍(15 
ng/L)と 3 倍(7.7 ng/L)であった。高濃度の
PFOS(5,100 ng/L)が検出された河川では、当
該流域の工場排水が原因であることを突き
止めた。また、別の河川では、下水終末処理
場からの放流水が PFOS 濃度増加要因である
と推察された。しかし、その他の河川では
PFOS、PFOA の検出原因は特定できず、これら
の物質の使用実態（事業所、方法、量など）
も不明である。そのため、県内の多くの河川
水の PFOS、PFOA 濃度が全国平均よりも高い
理由は解明されていない。 
PFOS、PFOA と同様にフッ化アルキル基を有

する物質のうち、N-Ethyl perfluoro-1- 
octane sulfonamide-ethanol(N-EtFOSE) や
2-perfluorooctyl ethanol (8:2FTOH)など、
末端がアルコールアミドやアルコールなど
で修飾された化合物(前駆物質)は、繊維製品
の防汚剤、紙のコーティング剤、殺蟻剤など
様々な用途で広く使用されている。これらの
前駆物質は環境中で生分解され、最終的に
PFOS や PFOA の形で残留すると考えられてい
る。これらの前駆物質に対する法的な規制は
ないが、今後環境保全上問題になる可能性が
あるため、前駆物質の環境データの収集は非
常に重要である。これらの前駆物質の水試料
(環境水、排水等)濃度に関する報告は少ない
が、我々の調査では埼玉県内の河川水からも
一部の前駆物質が検出されており、河川にお
ける PFOS、PFOA 汚染の一因と考えられる。
しかし、これらの前駆物質は何を起源にし、
また水環境中でどのような分解過程を経て
PFOS、PFOA に変化するかなどについては解明
されていない。前駆物質は、市販品の衣類、
カーペットや絨毯などにも撥水剤などに使
用されていると言われており、生活系排水に
よる汚染を考慮する必要がある。下水処理施
設の処理工程では、いくつかの前駆物質が測
定されているが、農業集落排水処理施設や浄
化槽など生活起源のみの排出水については、
確認されていない。また、前駆物質の生分解
挙動を把握するため下水処理施設などのス
ラッジを用いた研究はあるが、実際の環境水
を用いた前駆物質の生分解挙動は報告され
ていない。 
 
２．研究の目的 

本研究は、(1)埼玉県内の河川水の PFOS、
PFOA 及びそれらの前駆物質(PFCs)の濃度分
布、(2)市販品中の PFCs 濃度、(3)下水処理
施設、農業集落排水処理施設など生活系排水
処理施設の水処理工程におけるPFCsの挙動、
(4)環境水中での前駆物質から PFOS、PFOA へ
の転換速度、生成物組成等を明らかにするこ
とにより、PFOS、PFOA 及びそれらの前駆物質
による河川水の環境汚染実態、汚染原因、汚
染機構を解明する。 
   
３．研究の方法 
(1) 対象物質 
本研究当初の対象物質は、PFOS とその前駆

物質（N-EtFOSE、N-MeFOSE、N-EtFOSAA、
N-MeFOSAA、FOSAA、N,N-Me2FOSA、N-EtFOSA、
N-MeFOSA、FOSA、PFOSi）及び PFOA とその前
駆物質（8:2FTOH、8:2FTUCA、8:2FTCA）とし
た。PFOS の前駆物質の生分解過程を図 1に示
した。 

(2) 分析方法 
 対象物質（PFOS 関係 11 物質、PFOA 関係 4
物質）の分析は、我々がこれまでに開発した
分析方法またはこれに準じた方法を用いた。
対象物質のうち、N,N-Me2FOSA と 8:2FTOH は
GC/MS で、それ以外の物質は LC/MS または
LC/MS/MS で分析した。 
 
(3) 研究内容 
① 埼玉県内の河川水の PFCs 濃度 
 2011年と2013年に埼玉県内の35河川38
環境基準点の河川水を採取して、PFCs 濃度
を測定し、汚染実態の変遷を把握した。 
② 市販品に含まれる PFCs 濃度 
 ホームセンターなどで購入できる市販品
で、有機フッ素系化合物を含有または使用
していると予想される数十種類の製品（撥
水剤、衣類、傘、カーペットなど）につい
て PFCs 濃度を把握した。 
③ 下水処理施設等の放流水中 PFCs 濃度 
下水処理施設や農業集落排水処理施設の

放流水の PFCs 濃度を測定し、汚濁排出量
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図 1 PFOS の前駆物質の生分解過程 



（人・日）を算出した。 
④下水処理工程における PFCs の挙動 
下水処理施設の水処理工程における PFCs

の転換挙動、排出動態を工程水だけでなく、
反応タンク排出ガスも含めて評価した。 
⑤ 8:2FTOH の生分解挙動 
PFOA の前駆物質である 8:2FTOH について、

ISO/DS14952-1「表層水または表層水／底質
懸濁物のフラスコ振騰バッチテスト」に準
じた好気的生分解試験を行い、前駆物質の
転換速度や生成物の構成比率等を把握した。 
⑥ N-EtFOSE、N-MeFOSE の生分解挙動の比較 
PFOS の前駆物質である N-EtFOSE と

N-MeFOSE について、ISO/DS14952-1「表層水
または表層水／底質懸濁物のフラスコ振騰
バッチテスト」に準じた好気的生分解試験
を行い、前駆物質の転換速度や生成物の構
成比率等を比較した。 

 
４．研究成果 
(1) 埼玉県内の河川水の PFCs 濃度 
 埼玉県内 35河川 38地点の河川水について、
2011 年と 2013 年に PFCs 濃度を測定した。
PFOA 幾何平均濃度は、6.6 ng/L から 7.7 ng/L
に増加したが、PFOS は 5.0 ng/L から 3.7 ng/L
に減少した(表 1)。PFOS は 2009 年に開催さ
れたストックホルム条約締約国会議で残留
性有機汚染物質(POPs)に登録され、その製造、
輸出入、使用が規制されたことから、PFOS 関
連物質の使用が減少し、逆に規制されていな
い PFOA 関連物質の使用が増加したと考えら
れる。今回の調査における PFOA、PFOS の最
高濃度はそれぞれ1,300ng/L、79ng/Lで、PFOS
は米国環境保護庁の飲料水に関する暫定健
康勧告(PFOS:200 ng/L、PFOA:400 ng/L)、イ
ギリスの給水規制監視レベル(PFOS、PFOA:ど
ちらも 300 ng/L)を下回ったが、PFOA はそれ
らの指針値を上回っていた。その後、PFOA の
排出事業所を特定し、自主的な排出抑制対策
を講じたことで、当該地点の PFOA 濃度は指
針値以下に減少した。 
河川水の前駆物質濃度と検出割合は、PFOS、

PFOA よりも総じて低かった。しかし、PFOA
の前駆物質である 8:2FTOH の検出割合は
11/38 から 23/38 に増加し、PFOS の前駆物質
FOSA も 15/38 の河川水で検出されており、前

駆物質が何らかの形で河川水へ混入してい
ることが分かった。 
 
(2) 市販品に含まれる PFCs 濃度 
 2006 年から 2013 年に埼玉県内のホームセ
ンターなどで購入した 56 種類の市販品につ
いて、PFCs の含有量を調べた。 
PFOS が化審法第一種特定化学物質に指定

された 2010 年 4月より前に購入した 11種類
の市販品のうち、4 種類の防水スプレーから
PFOA の前駆物質である 8:2FTOH が 3,200～
39,000 ng/g の範囲で検出された(表 2)。2008
年に購入した 2 種類の殺蟻剤の成分は PFOS
のリチウム塩であり、その濃度は 820,000～
9,000,000 ng/g であった。殺蟻剤からは 7～
76 ng/g の FOSA、120～1,300 ng/g の PFOA、
90～120 ng/g の 8:2FTUCA も検出された。一
方、2010 年 4 月以降に購入した 45 種類の市
販品では、防水スプレー、自動車用シャンプ
ー、傘、レインハットなど 29 製品から 2～
29,000 ng/g の 8:2FTOH が検出された。この
他には、PFOA が 3～17 ng/g、8:2FTCA が 25 
ng/g、FOSA が 4 ng/g、N-MeFOSE が 14 ng/g
の濃度で検出された。 
これらのことから、PFOS は化審法指定によ

り使用されなくなったが、それ以外の PFCs
は規制されていないため、現在も防水用途目
的の市販品に広く使用されていることがわ
かった。従って、PFCs（特に 8:2FTOH）を含
む市販品は、現在も PFOS、PFOA による環境
汚染の一因になり得ると推察された。 

 
(3) 下水処理施設等の放流水中 PFCs 濃度 

水環境における広域的汚染の一因と予想
される下水処理施設等について、埼玉県内の
下水処理施設放流水 8検体、農業集落排水処
理施設放流水 10 検体を調べた。PFOS、PFOA
は全ての下水処理施設、農業集落排水処理施
設の放流水から検出されたが前駆物質の検
出割合と濃度は PFOS、PFOA よりも総じて低
かった(図 2)。下水処理施設放流水の PFOS、
PFOA の幾何平均濃度は、それぞれ 11 、23 
ng/Lで、農業集落排水処理施設放流水のPFOS、
PFOA 濃度の 2.2、11 ng/L よりも高かった。
また、一人一日あたりの PFOS、PFOA の日排
出量幾何平均は、下水処理場で 3.2、7.3 µg/
人/日、農業集落排水処理施設で0.82、4.3 µg/
人/日であった(表 3)。これは、農業集落排水
処理施設は生活系排水のみを処理するのに

2011年 2013年 2011年 2013年
PFOA 6.6 7.7 38/38 37/38
8:2FTUCA <0.5 <0.5 0/38 2/38
8:2FTCA <3 <3 0/38 0/38
8:2FTOH <0.4 0.5 11/38 23/38
PFOS 5.0 3.7 35/38 31/38
PFOSi <0.2 <0.2 15/38 5/38
FOSA <0.1 0.1 0/38 16/38
N-MeFOSA <0.5 <0.5 0/38 0/38
N-EtFOSA <0.3 <0.3 2/38 0/38
N,N-Me2FOSA <0.4 <0.4 0/38 0/38
FOSAA <0.4 <0.4 1/38 0/38
N-MeFOSAA <0.4 <0.4 6/38 3/38
N-EtFOSAA 0.4 <0.3 28/38 5/38
N-MeFOSE <0.4 <0.4 1/38 0/38
N-EtFOSE <0.7 <0.7 0/38 0/38

幾何平均濃度(ng/L) 検出割合
物質

表 1 埼玉県内の河川水中 PFCs 濃度と検出割合 

表 2 市販品の PFCs 濃度と検出割合 

検出割合 検出範囲(ng/g) 検出割合 検出範囲(ng/g)
PFOA 3/11 12-1,300 5/45 3-17
8:2FTUCA 2/11 90-120 0/45 -
8:2FTCA 0/11 - 1/45 25
8:2FTOH 4/11 3,200-39,000 29/45 2-29,000
PFOS 2/11 820,000-9,000,000 0/45 -
PFOSi 0/11 - 0/45 -
FOSA 2/11 7-76 1/45 4
N-MeFOSA 0/11 - 0/45 -
N-EtFOSA 0/11 - 0/45 -
N-Me2FOSA 0/11 - 0/45 -
FOSAA 0/11 - 0/45 -
N-MeFOSAA 0/11 - 0/45 -
N-EtFOSAA 0/11 - 0/45 -
N-MeFOSE 0/11 - 1/45 14
N-EtFOSE 0/11 - 0/45 -

2010年3月以前に購入 2010年4月以降に購入
物質



対し、下水処理施設は産業系排水も処理する
ため、産業系排水由来の PFCs が加算された
ためと考えられる。生活系排水処理施設放流
水の PFOS、PFOA 濃度は、河川水の平均濃度
よりも高くなる傾向があるため、河川水に
PFOS、PFOA が広域的に分布する一因となるこ
とが示唆された。 

 
(4) 下水処理工程における PFCs の挙動 
 PFOA の前駆物質である 8:2FTOH は、図 3に
示した生分解経路によりPFOA等に転換する。 

これらの物質の下水処理工程における PFCs
の挙動を把握するため、流域下水処理施設の
流入水、各工程水、放流水の 8:2FTOH とその
分解生成物（8:2FTCA、8:2FTUCA、7:2sFTOH、
7:3FTCA、PFOA、PFHpA）、及び反応槽ガスと
その脱臭処理ガス（活性炭吸着）の 8:2FTOH
と 7:2sFTOHの物質収支を調べた。7:2sFTOH、
7:3FTCA、PFHpA は、8:2FTOH から生分解によ
って生成することが文献で報告されたため、
追加調査項目とした。流入水中のこれらの物

質濃度と日流量から算出した負荷量（モル
量）を 100%とすると、処理工程が進むにつれ
て負荷割合が減少し、放流水では 60%であっ
た（図 4(a)）。60%のうち 51%が PFOA、9%が
PFHpA で、前駆物質は検出されなかった。ま
た、反応槽ガスの負荷量は、7:2sFTOHが 3.2%、
8:2FTOH が 0.4%であったが、脱臭処理後のガ
スからは、いずれも検出されなかった。従っ
て、反応槽ガスを活性炭処理していない処理
施設では、PFOA の前駆物質が大気放出される
ことがわかった。 
 PFOS とその前駆物質の下水処理工程にお
ける負荷量を図 4(b)に示した。流入水中のこ
れらの物質の負荷量を 100%としたときの放
流水の負荷量割合は 55%(PFOS:49%、PFOSi:4%、
N-EtFOSA:3%)であった。反応槽の活性汚泥を
含む水からは 300%を超える負荷量があった
が、これは PFOS 等が活性汚泥に吸着してい
るためと考えられる。 

 
(5) 8:2FTOH の生分解挙動 
河川環境中における 8:2FTOH から PFOA へ

の転換挙動を把握するため、河川の表層水と
底質懸濁物を用いて 28 日間の好気的生分解
試験を実験室内で行った。図 3の物質に加え
て、文献等から 8:2FTOH から生分解により転
換する可能性が示唆されている Perfluoro 
carboxyl acids (PFBA、PFPeA、PFHxA)を新
たに分析対象とした。その結果、8:2FTOH は、
3 日目で初期添加量の 32%に減少し、14 日目
以降は検出されなかった（図 5）。8:2FTOH の
半減期は 1.7 日であった。PFOA は 3日目から
検出され、14 日目には約 4 割が PFOA へ転換
し、28 日目までその割合は変わらなかった。
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図 2 下水処理施設等の放流水中 PFCs 濃度 

排⽔処理 接続人口 ⽇流量 1⼈当たり⽇流量 PFOS PFOS⽇排出量 PFOA PFOA⽇排出量
施設 (人) (m3/日) (m3/人/日) (ng/L) (µg/⼈/⽇) (ng/L) (µg/⼈/⽇)

下水-A 320,754 128,763 0.40 11 4.3 28 11
下水-B 15,251 3,411 0.22 1.5 0.34 24 5.3
下水-C 33,084 9,688 0.29 8.1 2.4 34 9.9
下水-D1 37 23
下水-D2 25 30
下水-E 110,793 41,155 0.37 10 3.9 23 8.6
下水-F 1,279,666 459,868 0.36 22 8.0 16 5.9
下水-G 47,870 16,920 0.35 9.9 3.5 12 4.2
幾何平均 145,002 47,338 0.33 11 3.2 23 7.3
農集-A 879 220 0.25 3.5 0.87 19 4.8
農集-B 1,217 380 0.31 1.5 0.46 40 12
農集-C 1,075 338 0.31 6.5 2.0 2.2 0.70
農集-D 1,269 449 0.35 5.4 1.9 16 5.8
農集-E 904 351 0.39 2.2 0.84 4.4 1.7
農集-F 1,050 411 0.39 2.0 0.80 5.8 2.3
農集-G 1,000 432 0.43 1.1 0.48 17 7.4
農集-H 1,191 494 0.41 2.1 0.87 16 6.5
農集-I 1,370 808 0.59 0.8 0.47 14 8.1
農集-J 937 395 0.42 1.5 0.63 14 5.9
幾何平均 1,078 407 0.38 2.2 0.82 11 4.3

10 8.41,227,047 390,922 0.32

表 3 下水処理施設等の概要と PFOS、PFOA 日排出量 
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図 3 PFOA の前駆物質の生分解過程 
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図 4 下水処理工程における(a)PFOA とその前駆物質
及び(b)PFOS とその前駆物質の挙動 



28日目には、PFOAの他にPFHpA、PFHxA、PFPeA、
PFBA、7:3FTCA がそれぞれ 0.5～4.9%の範囲
で残存していた。これらの物質も生分解によ
って 8:2FTOH から転換し、環境中に残存する
ことが示唆された。3 日目以降は、物質収支
が初期添加量と乖離しており、未知物質の生
成が示唆された。滅菌系では、8:2FTOH が 28 
日目も残存した。  

 
(6) N-EtFOSE、N-MeFOSE の生分解挙動の比較 
河川環境中における N-EtFOSE、N-MeFOSE

から PFOS への転換挙動を把握するため、河
川の表層水と底質懸濁物を用いて 28 日間の
好気的生分解試験を実験室内で行った。活性
系では、添加した N-EtFOSE、N-MeFOSE が徐々
に減少し、28 日目の濃度はそれぞれ 74、44 
pmol/bottle であった（図 6）。0 日目を初期
添加量とした時の半減期はそれぞれ 19.8、
12.4 日であった。主要な生成物は、それぞれ
N-EtFOSAA、N-MeFOSAA で、28 日目の濃度は
54、70 pmol/bottle であった。どちらの活性
系でも FOSAA、FOSA、PFOSi、PFOS が生成し
たが、N-EtFOSE 活性系では N-EtFOSA も検出
された。28 日目の PFOS 生成率は、N-EtFOSE
活性系で 1.9%(3.4 pmol/bottle)、N-MeFOSE
活性系で 7.7%(13.8 pmol/bottle)であった。 
この分解挙動の差が何に由来するか不明で

あるが、 3 日目において N-MeFOSE の
N-MeFOSAA 生成率(18.9%)が N-EtFOSE の
N-EtFOSAA 生成率(5.4%)よりも高いため、エ
チル基とメチル基の違いが、エタノール基の
酸化速度に関与する可能性がある。N-EtFOSE、
N- MeFOSE の滅菌系試料からは、それぞれ
122-157、173-191 pmol/bottle の添加物質が
検出され、その他の対象物質はほとんど検出
されなかったことから、非生物的環境ではこ
れらの物質がほとんど変化しないことが示
された。 
 
(7)まとめ 
埼玉県内の河川水のPFOS濃度は減少傾向、

PFOA 濃度は増加傾向が見られた。PFOS、PFOA
濃度は前駆物質の濃度よりも総じて高かっ
た。防水、撥水用途等で現在も市販されてい
る商品の PFCs を測定したところ、PFOA の前
駆物質である8:2FTOHを含んでいるものが多
かった。下水処理施設や農業集落排水処理施
設の放流水からは、河川水よりも高い濃度の
PFOS、PFOA が検出された。また、一人一日あ
たりの PFOS、PFOA の排出量幾何平均は、農
業集落排水処理施設よりも下水処理施設で
高かった。これらの放流水の PFOS、PFOA 濃
度は、前駆物質の濃度よりも総じて高かった。
これらのことから、埼玉県の河川における
PFOS、PFOA 汚染の一部は、生活系排水処理施
設からの放流水に由来することがわかった。
また、前駆物質を含む市販品が環境に放出さ
れることで、PFOS、PFOA 汚染の一因になるこ
とが示唆された。下水処理施設の水処理工程
における PFOS、PFOA 及びそれらの前駆物質
の挙動を調べたところ、PFCs の流入負荷量の
約 6 割は、PFOS や PFOA として放流水に残留
し、環境に排出されていた。また、反応槽ガ
スから、半揮発性の前駆物質(8:2FTOH、
7:2sFTOH)が検出されたため、活性炭による
ガス処理設備がないと、これらの前駆物質が
大気経由で環境に放出されることがわかっ
た。河川水、底質懸濁液を用いた好気的生分
解実験により、河川環境中で 8:2FTOH から
PFOA へ、N-MeFOSE または N-EtFOSE から PFOS
への転換が起こることがわかった。また、そ
の 転 換 速 度 は 、 8:2FTOH > N-MeFOSE > 
N-EtFOSE の順に速かった。これらのことから、
前駆物質が河川環境中で PFOS や PFOA へ転換
し、河川の汚染原因になり得ることが確認さ
れた。 
今後は、河川水、底質を用いた長期生分解

実験による PFOS の前駆物質からの PFOS 生成
能の把握、PFOA の前駆物質の生分解挙動にお
ける未知生成物質の探索、前駆物質を含む市
販品の生分解挙動の把握などが課題である。 
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