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研究成果の概要（和文）：分流式下水道システムでも直接的な雨の流入がしばしば見られるため、都市の地表面
の汚染はシステムの主要なPAH源となりうる。本研究では、分流式下水道システムへのPAH降雨の流入を調査し
た。排水処理場の入口では、降雨時、無降雨時に水の流入量、SS、PAHの濃度を測定した。降水中の水とPAHの過
剰流入を、その結果から推定した。比較から雨量と降雨期間の間に、降雨事象の間に相当量のPAH負荷が観察さ
れた。プラントへの年間水負荷量は約1％と評価された。測定と推計から、水の流入量は限られたが、分流式下
水道システムであっても、一般にはPAHの降雨流入負荷は高くなる可能性があると考えられた。

研究成果の概要（英文）：Pollution on urban ground surface areas can be a major PAHs sources of the 
systems because direct rain inflow occasionally found even in separate sewer systems. In this study,
 the PAH rainfall inflow into a separate sewer system was investigated. The water influent loading, 
and their SS, PAHs concentration were measured for rainfall events (n=8), and no rainfall days (n=2;
 24-h measurements) at the inlet of wastewater treatment plant. The excess inflow of water and PAHs 
during the rainfall were estimated from the results. From the comparison to rainfall and no rainfall
 periods, substantial PAHs loading during the rainfall events were observed. The yearly water 
loading contribution into the plant was evaluated up to only around 1%, while that of PAHs were 
evaluated up to five percent. From the measurements and the estimation, while the water inflow is 
limited, PAHs rain inflow loading can be higher even in separate combined sewer system.

研究分野：水環境工学
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
	 社会活動によって非意図的に排出する微量
環境汚染化学物質のひとつとして多環芳香族
炭化水素類(PAHs)があり，自動車をはじめ広
範な発生源を持ち，大気，水系汚染物質とし
て環境リスクが懸念されている．PAHs の環
境動態については様々な研究が行われている
が，未だリスクマネジメントを行うにあたっ
ての十分な情報を得ているとは言いがたい．
われわれは大気・水環境の両方で環境中発生
総量の包括的な把握を目指し研究を進めてき
た．当初得られた測定結果から割り出すと処
理場への流入負荷は大気降下の 2〜3 割，下水
処理場において半分程度分解されるが残りは
放流水またはコンポスト利用を通して環境中
に戻り(多くはコンポスト)，全体としては
PAHs の環境負荷全体の 1 割程度と見込まれ
ることを示した．一般に下水汚泥の緑農地利
用の割合は日本全体では 1 割程度であるが，
これは京浜，京阪神，中京など大消費地で利
用割合が低いためであり，それ以外では例え
ば広島県では汚泥の半分程度がコンポストと
して農地還元されており，従って下水経由で
の土壌，沿岸域への PAHs の負荷は相当程度
のものになる．こういった処理場を経由する
負荷が小さくないという実態は明らかにしつ
つある一方，処理場自体への負荷源は十分検
討できていない． 
	 ところで福島原発事故にかかわる調査で分
流式下水道でも大気降下由来と見込まれた放
射性物質が検出されている．そこで筆者らは
PAHs でも分流式下水道で路面堆積-雨天時流
入の可能性があるのではないかと考え筆者ら
の過去の調査結果を改めて雨天時流入との関
係で見たところ，流入 PAHs 全体の 1/3 程度
は雨天時流入であるある可能性が示唆された。
分流式下水道においても PAHs について雨天
時流入負荷が高い可能性があり，検討する必
要があると考えた． 
	 以上よりまず区域内での管路の実態調査，
また文献調査を行った．文献調査においては
このような有害物質にかかわる先行研究は見
いだされていない．実態調査とは，町に出て
マンホールを見て回っただけであるが，いく
つかの中小都市で見てわかったのは，いずれ
も相当数，相当割合のマンホールに雨水が流
入できる孔が空いていることであった(写真
1)．もともとはシールされていたが劣化して
なくなっており，区域によっては殆どの孔が
あいていた．これらから雨天時に相当程度の
路面堆積物の流入があり得ると考えている． 
 

 
写真 1 孔が露出しているマンホールの例 

２．研究の目的 
	 本研究の目的は分流式下水道の汚水管に多
環芳香族炭化水素類(PAHs)の雨天時の路面
からの流入が相当程度あるのかどうかを検討
することである．それにより一般的に路面の
堆積物等が下水処理場へどの程度流入してい
るのかを考察する． 
	 本研究の特色は合流式ではなく分流式下水
道の路面堆積負荷の可能性を検討することで
ある．分流式下水道において処理場に流入す
る路面堆積物の影響に関する検討は筆者の知
る限り存在しない．これは日本のような整備
状況であればこのような寄与は僅かであると
考えられているためであろう．確かに水量で
言うと不明水または未収水は一般的に 1 割程
度であり，一般的な汚濁負荷(BOD など)でも
大きなものではないと考えられる．しかし個
別の物質では物質によっては必ずしもそうと
は言えず，そもそも路面排水にしか含まれて
いないような成分であればそれ自体の流入量
がわずかであっても汚水管の側から見た負荷
の寄与は 100%となる．そして先に述べたよ
うに PAHs の路面負荷はかなり大きい可能性
がある．本研究で得られる成果の意義は以下
の点がある： 
・PAHs の環境動態について，新たな大きな
パスの可能性を提示すること 
・分流式下水処理場に対して，路面堆積負荷
があることの提示 
	 本研究の成果を踏まえても直ちに対策する
べきとは考えていない．しかし将来こういっ
た様々な有害物質の負荷源が問題となりその
主たる発生源を考える際には物質によっては
分流式下水道においても路面堆積の寄与が相
当大きくなりうる，という前提を新たに加え
るということになると考えている． 
 
３．研究の方法 
(1)	下水処理場での調査	
	 一般的な分流式下水処理場を対象として調
査を行った．対象とした下水処理場は対象人
口５万人程度の分流式下水処理場であり本研
究を推進する場として適切と考えられた(処
理面積 1300ha,	 人口 50,480 人，処理水量
31,603(m3	d-1,日平均値)	(2014 年))．		
・流入量の経時変化のデータとつきあわせて
雨天時流入の観点から PAHs 負荷原因の探索
を行った．	
・雨天時流入を焦点にした調査・実験を実施
する．特定の雨天時に連続調査を実施し分流
式下水道における PAHs の雨天時負荷を算定
し，路面堆積の流出の可能性を検討した．	
(2)	負荷源調査	
	 路面堆積物調査：路面に堆積した粉塵の
PAHs の含有量を調査した．幹線道路を中心に
調査を実施した．下水処理場の処理区域内の
道路を中心とし，また比較として全国各地の
幹線道路の路面堆積物を収集し測定した．全
国各地の調査については他機関の複数の研究
者とも連携しすでに現時点で日本全国各地の



50 程度のサンプルを収集し分析・解析した．	
	(3)	データ解析手法：	
	 本研究では PAHs 負荷量全体を見る解析と，
PAHs パターンをみる解析を行った．まず重要
なのは降雨前後で負荷量または濃度の有意な
上昇があるかを見た．加えて PAHs 内部でのパ
ターンに特徴的な違いがあるかを見た．すな
わち無降雨時は家庭排水に近く，降雨時は路
面負荷に近い，というパターンが見られるか
を検討する．手法としては主成分分析および
Isomer	ratio	analysis を用いた．	
	
４．研究成果	
(1)	路面堆積物調査	
	 16PAHs の含有量は 3桁ほどの拡がりがあり
(57-6,030	 ng	 g-1)幾何平均は 468	 ng	 g-1 で
あった(n=43)．IL は 0.8-17%(平均は 6%)であ
った．16PAHs のパターンを図 1 に示す．主要
な種は Flu,	Phe,	Flt,	Pyr,	B(ghi)p などで
あった．	
		

	
図 1 路面堆積物中の PAHs 含有量パターン	

	
	 PAHs 含有量と IL とを比較すると相関が見
られる(図 2)．それぞれの試料から有機物当
たりの PAHs 量を出すと 1.66(±1.15)	 ×104	
ngPAHs	 g-1 有機物	 (平均値±標準偏差)とな
った．	

	
図 2	16PAHs の IL 依存性	

	
	 PAHs 全量だけでなく各 PAH 濃度のパターン
も路面堆積物ごとに異なる．そこでパターン
を検討するために主成分分析とそれを踏まえ
たクラスター分析を行った．いずれも 16PAHs

の含有量のパターン(16PAHs 全量を 100 とす
る)に対して行った(n=43,	未検出データはな
し)．主成分分析を行った結果その第一主成分
は人口密度と相関があり(図 3)，そのベクト
ル成分もAcenや Fluの低分子量とB(ghi)Pと
Ind の高分子量が同符号になるという特徴的
なものであった．人口密度の大小でパターン
が異なる可能性について検討するためにクラ
スター分析を行ったところ(図 4)グループ分
けも人口密度に依存する傾向が得られた．	
	

	
図 3	PCA 主成分	(PCA1,	2)	と第一主成分の

人口密度依存性	
	

	
図 4	クラスター分析で分かれたⅡ成分それ

ぞれの PAHs パターン	
	
Gr.	1 と比較すると，Gr.	2 は Phe,	B(ghi)P,	
Ind が高い傾向が見られる．Gr.	2 のパターン
は PCA における PCA1 の特徴に近く，共通の数
値的な傾向に起因していたと考えられる．前
項の 16PAHs 全量の解析では PAHs 含有量は全
有機物量に比例しており，PAHs 固有の特徴を
もつことには否定的な傾向といえた．しかし
クラスター解析によるグルーピングが人口密
度との関連したことはことはこれら PAHs の
パターンが単なる測定上のばらつきではなく
社会的な状況の違いに起因する主要な特徴を
捉えている可能性がある．	
そこで筆者らがこれまで測定，または文献値
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図 5 Isomer ratio analysis の結果 

Ant/(Ant+Phe) Flt/(Flt+Pyr) B(a)A/(B(a)A+Chr) B(a)P/(B(a)P+B(e)P) Ind/(Ind+B(ghi)P)
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を収集した発生ステージや，他の環境ステー
ジ(大気浮遊粉塵や大気降下物，沿岸域底質)
と，本研究で得られたパターンを PAHs の主要
な同族体分析により比較した(図 5)．まず大
気浮遊粉塵(FPM:	 小径粉塵(<7	 µm),と CPM:	
大径粉塵(>7µm)	)–気降下物(Dry	deposit.)–
路面堆積物(Road	dust)–沿岸域底質(広島湾；
Sed.	West と Sed.	East)という流れで見ると，
路 面 堆 積 物 で は Ant/(Ant+Phe),	
Flt/(Flt+Pyr),	 B(a)A/(B(a)A+Chr)では大気
など発生ステージと底質に近い，あるいはそ
の 中 間 程 度 の 比 率 で あ っ た ． 一 方
BaP/(BaP+BeP)や Ind/(Ind+B(ghi)P)はそれか
ら逸脱する傾向を得た．一方発生源(Diesel,	
Gasoline	Tyre,	Asphalt,	Biomass	burning)
と比較するといずれもひとつパターンに単純
に 当 て は ま る も の は な か っ た ． 特 に
BaP/(BaP+BeP)や Ind/(Ind+B(ghi)P)は特異な
比率でありいずれともあてはまりにくい．路
面堆積物は光分解の影響も大きいと考えると
比率は発生源のままは維持されない可能性が
ある．Ant,	 B(a)A,	 B(a)P は光分解を受けや
すいと考えられるが，しかしそれによってこ
れらの特徴を整合的に説明することも困難で
あった．	
一部の同族体比に特異な傾向が見られ他のス
テージと似ない傾向が出たことになるが，そ
の特異な傾向は，ほかの路面堆積物の研究結
果とも共通性があるかを見るために最近のい
く つ か の 測 定 事 例 と 比 較 し た ． ま ず
B(a)P/(B(a)P+B(e)P)が高いことについてだ
が，B(e)P の測定事例はなかったが Chr と比
を取って検討する限り東京，上海で類似の，
B(a)Pが高いという傾向が見いだされた．一方
北京は低かった．	Gr.	2 では Ind が高いとい
う特徴がある．上海では一部に高いデータが，
北京でも高いデータが多い．Gr.	 1 では逆に
Ind は低い．その傾向は北京の一部のデータ
でみられた．しかしほかは東京，上海では見
いだしていない．これらからほかの環境ステ
ージと比較して特異に見られた比率も含め路
面堆積物の測定としてはしばしば見られる傾
向であったと言える．	
最後に大都市を中心に多くの測定が属したGr.	
1に対してその発生源の内訳の導出を試みた．
個別に内訳を算定せずにその平均的なパター
ンを対象とすることにした．まず Diesel,	
Gasoline,	 Tyre	 Asphalt,	 Biomass	 burning	
(それぞれ D,	G,	T,	A,	BB と称する)の 16PAHs
のパターンを導出し，それと Gr.	 1 のパター
ンと相関を取ったところ D,	G,	T との相関が
大きかった(相関係数は 0.7 程度，一方 A,	BB
は 0.2 程度)．そこでこれら 3 つが発生源とし
てありうる考え，内訳の算定を試みた．全体
的に一致するように相関係数が最大となる混
合比を算定する方法が考えられるが，ここで
は同族体比が近くなるように定めた．	
Flt/(Flt+Pyr),	 B(a)A/(B(a)A+Chr)が一致す
る比率を定めた．この二つの比を採用したの
は測定が安定し分解等の影響を受けにくいと

考えたためである．結果として D:	 33%,	 G:	
60%,	T:	7%と算定された．その混合比での相
関係数は 0.76 と個別の相関よりも改善され
た．解析の信頼度のチェックのために本研究
と別に測定した大型ショッピングセンターの
駐車場で採取した堆積物に同様の解析を行っ
た．すると G がほぼ 100%の寄与となり解析法
には一定程度の信頼性があると考えた．	
(2)	降雨時の下水処理場への過剰な負荷	
	 無降雨時採水の概要を表 1 に，結果の例を
図 6 に示す．無降雨時採水では,日ごとに濃度
レベルは大きく異なったが日内ではほぼ一定
であった(図 7)．	
	

表 1	無降雨時採水概要	

	
	

	
図 6	降雨時流入の結果例	

	

	

	
図 7	無降雨時 PAHs 濃度推移		

(第 2 回採水	`15/02/03)	

	
そこで降雨時の無降雨負荷算定にあたり無降
雨負荷分の濃度は，降雨直前の濃度が継続す
ると仮定し、流入水量は前後近日の無降雨時
の流入経日水量パターンから導出した．	
	 降雨時採水の概要を表 2 に，結果の例を図
8 に示す．	
	

表 2	降雨時採水概要	
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図 8	降雨時 PAHs 濃度と負荷量推移の例	
	
降雨初期に PAHs 濃度が高く，また負荷量も推
定された無降雨負荷量より増加した(図 9)．	
	

	
図 9	各測定における PAHs の流入	

	
そこで各降雨について実負荷量と推定された
無降雨負荷量との差として，降雨に起因する	
PAHs過剰負荷量を算定し推定過剰雨水流入量
と相関を取った(図 10)．あわせて PAHs の測
定によらずすべての降雨による流入負荷を算
定した(図 11)。	
	

	
図 10	推定過剰雨水流入量と推定過剰 PAHs

流入量	

	
図 11	降雨量と過剰流入水量	

	
	 得られたデータを用いて、下水道と PAH の
年間（2011 年度）の下水流入量と降雨量の合
計を導出した。下水の総流入量は 1.16×107	m	
3	yr-1であり、降雨イベントごとに降雨の流入
量を合計して総雨量を合計し、総和は 7.68×
103	 m3	 /yr であった。従って、雨流入の寄与
は 0.7％であった。下水流出量と平均濃度の
積として、PAH の総下水流入量を推定した。平
均濃度については、同じ処理場の以前の研究
で推定された年間平均値を計算に使用した
（219±81ng	L-1、平均±95％CI）。	PAHs の総
下水流入量は、2544g	/yr と計算された。	PAHs
の雨流入量の計算には、降雨による過剰下水
流入と余剰 PAH 流入の関係と、降雨事象ごと
の過剰下水流入とを用いて、降雨事象ごとの
余剰 PAH 流入量を予測し、合計は 26.5	g	/年
であった。従って、降水量による寄与は1.04％
であった。上記の計算から、プラントへの PAH
の降雨の寄与は非常に低く、プラント内のPAH
の主要な供給源とはみなされないといえる。
我々の以前の研究では、このプラント内に存
在する可能性のある主要な PAH 源は、国内、
工業、および非地点の都市流入であると推定
された。本研究より都市表面流入が PAHs の主
要な原因ではないことを示すことができたが
一方、先に述べたように、この地域の雨の流
入は非常に低レベルで抑制されているが、雨
の流入は、一般的には少なくとも 5〜10％の
水準であると考えられ、もしそうならば、分
流式下水道システムであっても、主要な発生
源となる可能性がある。さらに、路面は、都市
化された地域では前節の成果よりより汚染さ
れていると考えられ、そういった地域では汚
染の流入はさらに高くなり得る。より市街化
された地域では主要道路を含む都市部からの
雨の流入の可能性を排除することはできない。
汚水処理場に流入する PAH は実質的に分解さ
れず、残留 PAH は排水と余剰汚泥に移動し、
下水中の PAH の代謝生成物の一部はオキシ
PAH などの有毒物質となりうる。これらはさ
らなる水の環境リスクを引き起こす可能性が
あり、下水汚泥から発生する堆肥もまた土壌
環境に対するリスクになる。そのためさらな
る検討が必要と考えられる。	
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