
大分県衛生環境研究センター年報　第38号, 27～35(2010)報文

− 27 −

河川水中のダイオキシン類濃度特性について（第3報）

長野真紀、嶋﨑みゆき*、中田高史、上田精一郎

Characteristics of Dioxins in River Waters (Ⅲ)

Maki Nagano, Miyuki Shimazaki, Takashi Nakata, Seiichiro Ueda

Key words:ダイオキシン類 dioxins, 毒性等量 toxicity equivalency quantity,

河川水 river water　　　　　　　　　　　　　　　　

要　旨

　県内の河川水中における年間のダイオキシン類濃度変動等の特性を調査した事例はなく、2008年度から県内

15の中小河川において河川水中のダイオキシン類濃度特性について調査を行っている。1-2)2010年度は新たに

寄藻川、桂川、伊美川及び田深川において同様の調査を行い、ダイオキシン類濃度特性について解析したとこ

ろ、 6 月から 7 月の田植え時期に河川水中のダイオキシン類濃度が一時的に上昇する傾向を示すことが認めら

れた。また、同族体組成比パターンは、水田農薬由来のパターンに類似していることが認められた。このこと

から、過去に使用された水田除草剤に不純物として含まれていたダイオキシン類が、田植え時期に土壌中から

流出し、河川水中ダイオキシン類濃度の極大を示す原因となっている示唆を得た。

は　じ　め　に

　河川水中のダイオキシン類濃度の田植えによる一

時的な上昇、または過去に使われた除草剤に不純物

として含まれていたダイオキシン類が河川水のダイ

オキシン類濃度に寄与しているという報告は、以前

からいくつもなされている。3-5)

　当センター年報においても犬丸川において田植え

時期に、河川水中のダイオキシン類濃度が一時的に

上昇傾向を示すことを報告した。6)

　2008年度以降は、他の河川において田植え時期に

河川水中のダイオキシン類濃度がどのように変動す

るか、その特性を明らかにすることにより、水質の

常時監視に係る行政施策を講ずるうえでの参考資料

を得ることを目的として調査を行うこととし、2010

年度は4河川において調査を行った。

方　　　　　法

 1 　調査地点及び調査頻度

　図 1 に示すように4河川において感潮域直上流の

地点を各河川 1 地点ずつ選定し、2010年 4 月から10

月の 7 か月間に毎月 1 回、河川水を採取した。なお、

伊美川及び田深川における 4 月の調査試料は、2011

年 4 月に採取した。調査地点は図 1 に、調査河川の

概要を表 1 に示した。

図 1 　調査地点図
＊豊肥保健所
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表 1 　調査河川の概要

河川名
幹川流路延長

(m)
流域面積

(km2）

寄藻川 17,120   89.6

桂　川 29,457 138.8

伊美川 13,637   22.3

田深川 14,073   41.6

備考 1 　平成 7 年度河川海岸表 (大分県 )による。

備考 2 　流域面積は支川を含む。

 2 　分析方法

　ダイオキシン類は、「工業用水・工場排水中の

ダイオキシン類及びコプラナーPCBの測定方法」

（JIS K 0312）に定める方法により分析測定し、ダ

イオキシン類を定量解析した。また、併せてpH、

SS及び電気伝導率を測定した。

結　　　　果

 1 　毒性等量及びSSとの相関

　調査した 4 河川における毒性等量の最高値は、田

深川（丹過橋）の2.1pg-TEQ/L（ 6 月）と環境基

準値を超えた値であった。調査期間中における河川

別の最高値及び最低値は、それぞれ寄藻川（寄藻

橋）は0.63pg-TEQ/L( 8 月)、0.27pg-TEQ/L(10月)、

桂川（水取橋）は0.70pg-TEQ/L( 7 月)、0.18pg-

TEQ/L( 4 月)、伊美川（天神橋）は0.76pg-TEQ/

L( 6 月)、0.19pg-TEQ/L( 4 月、 5 月)及び田深川

（丹過橋）は2.1pg-TEQ/L( 6 月)、0.15pg-TEQ/

L(10月)であった。（表 2 、表 3 、図 2 ）なお、田

深川における最高値は環境基準値(1pg-TEQ/L)を

超えているが、調査期間 7 か月の平均値は0.53pg-

TEQ/Lで、環境基準適合性の評価の年平均値で比

較すると、環境基準を満たしている。毒性等量と

SSについては、田深川で強い相関が認められた

が、その他の河川は相関関係が認められなかった。

（図 3 ）採取時期のSS変動は 6 月から 8 月にかけ

て極大を示したが、田深川は 6 月に顕著に高いSS

を示した。（図 4 ）各調査地点近傍の気象観測所に

おける採取前 3 日間、 7 日間及び10日間の雨量を見

ると、 6 月は各地点とも10日間雨量が 3 mm以下と

他の月に比べて非常に少ない雨量を記録している。

（図 5 ）

表2　調査結果概要

備考　伊美川及び田深川の4月の結果は2011/4/4採取試料のデータを表す。
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表3　同族体別毒性等量
単位：pg-TEQ/L

図 2　毒性等量
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図3　毒性等量とSSの相関
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図4　SS変動
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 2 　濃度

　ダイオキシン類濃度（Total  PCDDs+Total 

PCDFs+Total  Co-PCBs）の最高値は、田深川

の1659pg/L（ 6 月）であった。調査期間中におけ

る河川別の最高値及び最低値は、それぞれ寄藻川

は538pg/L( 8 月)、231pg/L(10月)、桂川は602pg/

L( 7 月)、139pg/L( 4 月)、伊美川は640pg/L( 6 月)、

128pg/L( 4 月)及び田深川は1659pg/L( 6 月)、93pg/

L(10月)であった。（表 4 、表 5 、図 6 ）

　同族体別の濃度はダイオキシン類濃度の最高値を

示した月において 4 河川ともOCDDの濃度上昇が

図5　雨量
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表４　同族体別濃度(1)
単位：pg/L
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表5　同族体別濃度(2)
単位：pg/L
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図6　ダイオキシン類濃度

図7　同族体別PCDDs,PCDFs濃度
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顕著だった。（図 7 ）

 3 　同族体組成

　同族体組成比は、各河川とも月ごとの顕著な変

動はほとんど認められず、寄藻川を除く 3 河川で

OCDDが60％程度、寄藻川で50％程度と最も比率

が高かった。次いでTeCDDsが20～30％と高かっ

た。（図 8 ）

図8　同族体組成比パターン
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考　　　　　察

　毒性等量及びダイオキシン類濃度は、 4 河川

とも田植え時期に一時的に上昇傾向を示した。

（図 2 ､ 6 ､ 7 ）

　また、PCDDs及びPCDFs同族体別濃度を比較す

ると、 4 河川とも田植え時期にOCDDの濃度上昇

が顕著に見られた。（図 7 ）

　毒性等量とSSの相関については、田深川におい

て強い相関が認められたが、その他の河川について

は相関関係は認められなかった。（図 3 ）

　同族体組成比パターンは環境省が2001年度に実施

した田植え時期の水田排水調査の同族体組成比パ

ターンと類似しており7)、組成比は調査期間を通し

て顕著な変動は見られなかった。（図 8 ）ただ、各

河川ともOCDDの比率が最高を示した月はTeCDD

の比率も上昇する特徴が見られた。

　 4 河川における同族体組成比の特徴については、

宇佐市を主な流域とする寄藻川、豊後高田市を主

な流域とする桂川、国東市国見町を主な流域とす

る伊美川、国東市国東町を主な流域とする田深川

の組成比パターンは、いずれもOCDDは60%程度、

TeCDDsは20～30%程度を占めており、地域差は

認められなかった。（図 8 ）

　以上のことから、2003～2004年度にかけて犬丸川

で行った調査結果と同様に、過去に使用された水田

除草剤に不純物として含まれていたダイオキシン類

が、田植え時期に土壌中から流出し、河川水中ダイ

オキシン類濃度の極大を示す原因となっている示唆

を得た。
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