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１．はじめに 

 

 本研究は公共用水域における環境ホルモン暴露量を現状よ

り大きく削減することを目的とし、新しい対策技術の開発と

輸送・暴露過程の解明に関する研究開発（以下の(1)～(3)の

研究開発）を平成15、16年度に実施した．なお、平成15年

度の成果は平成16年10月に公表している． 

(1)高機能担体生物処理プロセスの開発 

(2)省エネルギー型高度物理化学処理プロセスの開発 

(3)水環境中のホルモン移動と植生の利用に関する研究 

上記の(1)および(2)に関して、H15 年度では環境ホルモン

類の吸着性、菌体滞留時間、生物活性を向上させた高機能担

体生物処理、省エネルギー型の促進酸化処理及び３次元電解

処理について検討し、その結果、両プロセスは人工排水中の

環境ホルモンを効率よく除去可能であることを明らかにした．  

また、水環境中の環境ホルモン輸送過程に深く関わる浮遊

土砂の移動過程を現す数理モデルを構築すると共に、植生に

よる環境ホルモンの浄化能力について基礎的検討を行った．

その結果、環境ホルモン類は浮遊土砂に吸着して移動するが、

浮遊土砂は河川の植生部に堆積し、また、植生には環境ホル

モンを無害化・除去する能力があることが示された． 

 これらの成果に基づき、平成16年度は(1)高機能担体生物

処理プロセス及び(2)省エネルギー型高度物理化学処理プロ

セスを組み合わせたパイロット試験プラントを C 市下水浄化

センターに設置し、下水中の環境ホルモン及び共存汚濁物質

の高度処理試験を行った． 

また、河道内における環境ホルモンの貯留メカニズムを検

証するために、実河川における現地調査を行い、環境ホルモ

ン蓄積量と植生との関係について検討した．さらに湿地植物

を用いた長期連続試験を行い、環境ホルモン浄化能力につい

て検討した． 

 

２．研究内容 

2.1 高機能担体生物処理及び物理化学処理組合せプロ

セスによる都市下水処理 

1) プロセス構成および実施方法など 

C 市下水浄化センターの最初沈殿池越流場所付近に試験プ

ロセスを設置した。供試下水は当下水処理施設の最初沈殿池

越流水（以下原水とする）をポンプアップしたものであり、

前処理等は特に行わなかった。 

実験装置の概略、装置容積、操作条件等を図１に示す。初

沈越流水は一旦、原水槽に貯留させた後、高機能担体生物処

理槽にチューブポンプを用いて連続供給した。生物処理水は

貯留槽に貯留し、所定流量で物理化学的処理装置（オゾン処

理装置・電解処理装置）へ供給した。また、UV照射とオゾン

注入を併用する促進酸化処理(AOP)はオゾン単独と比べて大

きな差が見られなかったことより、本試験ではオゾン処理お

よび電解酸化処理について検討を行った。なお、この際、下

水処理場の既設処理施設における処理水（以下、既設処理水

とする）も合わせて採取して分析し、本試験の処理水（生物

処理水及び物化処理水）と比較した。 

高機能担体生物処理槽は前段の無酸素槽、担体を添加する

好気槽及び沈殿槽よりなり、下水中の有機成分、環境ホルモ

ン類に合わせ硝化・脱窒能力を有している。無酸素槽及び好

気槽の容積は共に50ℓで、液滞留時間は3時間である。一方、

物理化学的処理の電解槽とオゾン酸化槽の容積は１ℓで、高機

能担体生物処理槽から排出される二次処理水をそれぞれの滞

留時間10～60分、4～20分となるように連続供給した。女性

ホルモンはELISA キット、他の環境ホルモンはGC/MS を用い

て分析測定した． 

環境ホルモンの無害化と暴露量削減に関する研究開発 
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図１ 実験プロセスの構成図、容積、操作条件等 
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2) 試験結果 

(a)環境ホルモン除去1)-6)  

本組合せプロセスによる環境ホルモンの浄化性能を把握す

るために測定結果の中央値を求め、その結果の一例を表１に

示した。供試下水中の環境ホルモン濃度をみると、4tオクチ

ルフェノール(4t-OP)およびジクロロフェノール(DP)の中央

値は生物処理以降で定量下限値未満になった． 

ノニルフェノール(NP), ビスフェノール(BPA), ベンゾフ

ェノン(BZP), 17βエストラジオール(E2)の平均除去率(Run1

～3)を求めると、生物/オゾン処理が約 82％程度であった。

一方、既設処理施設では約 75%であった．本研究の試験プロ

セスの生物処理 HRT は既設処理の約半分であり、したがって

担体添加生物処理槽は環境ホルモン除去に優れていた．  

NP, BPA 除去については、電解処理はわずかではあるが生

物処理水を更に浄化できたものの、BZP, E2 に対しては殆ど

除去されなかった。これは後で述べるように、処理時間が

HRT=10min と短かく、電極表面への移動速度が処理性能を支

配しているためである． 処理性能を向上させるためには電極

の比表面積を大きくするか、あるいは HRT を長く設定する必

要がある．一方、オゾン処理では生物処理水に対して、BZP

は除去できなかったが、NPは約4割、BPAは約3割、E2は約

1割の除去率であった。 

図２は国立環境研究所が酵母ツーハイブリッド・アッセイ

法により得られた対象物質の相対強度（17βエストラジオー

ルのエストロゲン活性を 1 とした時の環境ホルモンのエスト

ロゲン活性）を用いて、処理過程のE2理論換算値を示したも

のである．図より、処理水に含まれるエストロゲン様物質の

ほとんどは女性ホルモンであり、生物処理/電解処理(Pt/Ti

粒状電極)組み合わせプロセスで約 90％の除去が可能であっ

た。また、図の条件では生物処理による効果が大きかった． 

図３はHRTを1h、Pt/Ti 電極を用いて電解処理した場合の

生物処理水（電解槽流入水）および電解流出水の総エストロ

ゲン（E1+E2+E3）濃度を示したものである。図より、 

 

滞留時間を１時間とすると総エストロゲンは効率良く除去さ

れ、生物処理水中に残存する総エストロゲンを電解処理のみ

で90％以上の除去可能であり、また処理水濃度は数ng/ℓまで

減少した。ここで、処理水中の主成分はE2であり、電解処理

ではE1, E3はより速やかに処理されていると推察された。 

 電力消費量は数Wh/m3となり、活性汚泥処理の約1/100であ

った。魚類等の水生生物に対してエストロゲン換算値濃度が

約 1ng/ℓ以下では攪乱作用が生じないと考えられることから

8)、放流先河川の下水混入率が 1/10 以下の河川では、環境

 

表１ 環境ホルモン濃度の測定値（中央値） 

測定濃度（中央値） 
〔 Lgμ 〕 

対象 

物質 
原水 

既設 

処理水 

生物 

処理水 

電解 

処理水 

Pt 

電解 

処理水

SUS 

オゾン 

処理水 

検出 

下限値 
〔 Lgμ 〕

定量 

下限値 
〔 Lgμ 〕

NP 4.75 0.435 tr(0.265) tr(0.229) tr(0.186) tr(0.151) 0.1 0.3 

4tP tr(0.245) n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 0.1 0.3 

DP 0.134 n.d. n.d. n.d. n.d. n.d. 0.02 0.06 

BPA 0.250 0.039 0.032 tr(0.026) tr(0.025) tr(0.023) 0.01 0.03 

BZP 0.975 0.368 0.332 0.418 0.389 0.426 0.01 0.03 

E2 0.050 0.016 0.008 0.006 0.011 0.007 0.0002 0.0006 
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図２ エストロゲン活性(E2理論換算値)の変化 
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図３ 総エストロゲンの電解処理 

表２ 一般水質項目の測定結果 

原水 既設処理水* 生物処理水 

測定項目 値 
〔 Lmg 〕

値 
〔 Lmg 〕 

減少率 

〔％〕 

値 
〔 Lmg 〕

減少率

〔％〕

pH 7.0～8.3 6.5～7.8 ― 6.8～7.8 ― 

TOC 30.3 7.6 72.4 6.7 76.5 

SS 38.6 1.5 96.3 1.6 96.0 

T-BOD 72.0 4.3 93.5 3.4 93.4 

S-BOD 36.0 2.3 92.5 2.7 92.4 

COD 48.1 8.7 81.9 8.2 82.9 

T-N 34.0 8.4 67.6 17.0 51.4 

S-T-N 28.0 8.2 63.3 17.0 45.2 

NO2+NO3 0.0 5.5 ― 13.1 ― 

アンモニア等化合物

** 
10.1 8.0 ― 14.9 ― 

T-P 3.0 ― ― ― ― 

PO4-P 1.2 0.0 100 0.0 100 

 

生物処理水 

電解処理水 
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ホルモンの暴露レベルを十分に削減できると考えられる。し

かしながら、今回の研究ではエストロゲン前駆物質の抱合体

については測定しておらず、生物処理槽における挙動も含め

て検討が今後必要である。 

 

(b) 他の水質項目及び菌叢解析5),6)  

高機能担体を用いた生物処理の硝化性能については水温の

影響を受けずに安定しており、約99％の除去率で1mg/L以下

（中央値 0.2mg/L）まで処理できた．原水・生物処理水・既

設処理水における一般項目の中央値を表２に示す。生物処理

のTOC, SS, T-BOD, S-BOD, COD,TN, S-T-Nは既設処理と同様

に良好な処理が可能であった． 

環境ホルモン分解細菌として知られる菌株が含まれる

Sphingomonas 属またはSphingomonas spp.を検出可能なプロ

ーブを用い，その空間分布の解析を試みた。その結果，従来

担体においては検出されなかったのに対し，今回の実証プラ

ントの担体においては微生物群の存在が確認された（写真１）。

また，硝化細菌および環境ホルモン分解細菌ともに，担体の

表層部にクラスターを形成していることが明らかとなった。 

 担体の表層部では，比較的酸素の獲得に有利であり，硝化

および環境ホルモン分解に大きな影響を及ぼしていることが

示唆された。これらの結果から，実証プラントにおいては，

高機能担体に固定化された微生物群により，環境ホルモンお

よびアンモニアの除去が効率よく行われていると推察できる． 

 

2.2 水環境中のホルモン移動と植生利用に関する研究 

1) 環境ホルモンの輸送・蓄積過程に関する現地調査 

 河道内に環境ホルモン物質が貯留されるメカニズムを以下

のように考え、T 河川の現地調査からその妥当性について検

討した． 

(a) 河川水中に取り込まれた環境ホルモンは水流中で浮

遊するシルトに吸着し、土砂と一体となって輸送され

る． 

(b) 河道内にはたとえ低水路の中であっても微地形が形

成されており、そこには植生が繁茂している．このよ

うな植生域では、植生自身による流水抵抗により流速

ならびに底面せん断力が低下している．そのため、植

生域に運び込まれたシルトは植生の根元付近に堆積

し、貯留される． 

(c) 植生の根元付近にひとたび堆積した土砂は、これを再

侵食するほどの掃流力が作用しない限りそこに捕

捉・貯留される． 

 

 図４はＴ河川の調査対象区間（河口より約30km上流）を示

したものである．測定箇所は低水路右岸付近からその背後に

広がる砂州地形上であり、地形を構成する微細土砂（主とし

てシルト）を採取し、主として下水道由来と考えられるノニ

ルフェノール(NP)およびビスフェノールA(BPA)と雨水経由と

考えられるベンゾピレン(BaP)を分析した．ここで、BPAに関

しては多くの地点で定量下限値未満であった． 

 

 

写真１ Sphingomonas sp.の検出 

（赤：Sphingomonas sp.，緑：全菌） 

 

図４ 調査対象区間 

 
写真２ 環境ホルモンを貯留する水際植生部分の一例 
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 微細土砂の採取地点2-1および3-2は低水路水際付近で植

生群落（写真２）が形成されており、シルトが顕著に堆積し

ていた．これらの地点では図５に示されるように、他に比べ

て高濃度のNPが蓄積していた．また、植生群落が存在する採

取点1-3, 1-4, 2-2, 2-3, 2-4でもNPの蓄積量は比較的に大

きかった． 

 一方、BaP は主として幹線道路周辺の大気中ならびに道路

面上に存在し、降雨時に雨水と共に一部は側溝・下水道を経

由して河道に流出すると考えられる．BaPの分布もNPと同様

に低水路水際付近の植生群落に堆積したシルト層から検出さ

れたが、大気経由と考えられる砂州上の植生群落 根元付近の

堆積層からも検出された． 

以上より、環境ホルモンの河道内蓄積の調査結果は(a)-(c)

の貯留メカニズムを支持するものであり、前年度に構築した

土粒子輸送モデルの妥当性を示している． 

 

2) 植生を用いた環境ホルモンの浄化7) 

前年度の研究より、湿地植物であるクレソンとアシは高い

BPA分解活性を持ち、また、BPA 10 mg L-1の培地でも生育が

阻害されず、強い BPA 耐性を有することが明らかになった．

しかしながら、湿地における植物によるBPAの浄化を考える

と、長期間にわたってBPAに暴露され続ける中で安定したBPA

分解活性とBPA耐性を有することが不可欠である。また、用

いる植物種の選択は、植生利用によるBPA暴露削減対策を考

える上で重要である。日本各地の河川や湿地に生息している

植物種をみると、その中でアシは広い分布域を持ち、汚濁の

著しい水域にも生育可能で幅広い適応性を備えている．本研

究では、実際の適用場面を想定した条件下でアシのBPA浄化

能力について検討した。 

実験は湛水状態で0～50 mg BPA L-1に調整した処理溶液

を200 mL加え、処理を開始した。処理開始後は、蒸散量に

相当する量の処理溶液（１週間に2回、50 mLずつ）を与え

た。処理 8 週間後、植物体を採取後、脱塩水で洗浄し、根を

切り取り、液体窒素で凍結した。凍結したサンプルは、分析

時まで－80℃で冷凍保存した。処理開始時と処理終了時に新

鮮重を測定し、処理終了時の値から処理開始時の値を差し引

き、処理期間中の生育増加量を求めた。また、1週間に一度、

1 ｍL ずつ湛水の処理培養液を採取し、分析時まで冷凍保存

（－20℃）した。なお、栽培はガラス温室にて行い、処理は

2 連で行った。また、アシを移植せずに湛水砂耕処理を行っ

た処理区（植物なし）を対照として設けた。 

砂耕湛水条件下で8週間処理した場合のアシによるBPA処

理結果を図６に示した．ここで、処理期間中、毎週蒸散した

水分（100 mL）を各BPA処理溶液（100 mL）で補充したた

め、BPA の合計添加量と培地の水分量から求めた BPA 濃度

（理論値）は直線的に上昇する。したがって、図中の「植物

なし」でBPAの分解が起こらなければ、理論値と同じ値で推

移をすることになる。「植物なし」の10 mg L-1区と50 mg L-1

区では、処理4週間目まではほぼ理論値と同じ値で推移した。

しかし、「植物なし」1 mg L-1区では、理論値を下回っていた。

図５ 対象物質の検出量と横断面形状（断面２） 
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図 5-32 BPA施用量の違いが湛水中のBPA濃度に与える影響

図中の値は平均値、バーは標準偏差（n＝2）
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図６ 植生による連続処理試験 
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これは培養に用いた容器の周囲はアルミホイルで遮光したが、

砂耕上面は覆っていなかったため、BPAの光分解が進行した

ことによるものと思われる． 

本実験条件下では、BPAの光分解速度は1週間で0.1 mg BPA

程度（0.5 mg L-1/200 mL）と推定された。また、1 mg BPA L-1

では処理3週間後、10 mg BPA L-1では処理5週間後、50 mg BPA 

L-1では処理6週間後から、「植物あり」、「植物なし」にかかわ

らず、処理培地の濃度は減少した。これらの BPA 濃度の低下

した時期は、緑藻類の発生時期に一致したことから、緑藻類

による BPA 分解が生じたと考えられた。そこで、緑藻類の影

響のない処理後3週間について本実験での「植物あり」と「植

物なし」の培地BPA濃度の差、つまりアシのBPAの浄化活性

をみると、1週間あたり1 mg L-1区で約0.2 mg L-1、10 mg L-1

区で約4 mg L-1、50 mg L-1区で約25 mg L-1と、各処理区とも

BPA が消失し植生による連続浄化が可能であることがわかっ

た． 

ここで、バイオマス当りの正味の BPA 除去能は負荷条件及

び栽培条件により異なるが、ほぼ 0.01～0.1g/kg バイオマ

ス・日の範囲内にあった。また、アシのポリフェノール酸化

酵素活性(PPO)は処理の経過につれ減少する傾向がみられた

が、過酸化酵素活性(PO)はほぼ一定に維持された． 

 

３．おわりに 

 

高機能担体生物処理プロセス及び省エネルギー型高度物

理化学処理プロセスを組み合わせたパイロットプラントを C

市下水浄化センターに設置し、下水中の環境ホルモン及び共

存汚濁物質の高度処理試験を行った．また、河道内の環境ホ

ルモン調査を行うと共に植生の浄化能力測定試験を行なった．

その結果、以下の知見が得られた。 

 C市浄化センター内に設置した試験プラント（処理流量0.4 

m3/日）に最初沈殿池越流水を供給したところ、流入下水の環

境ホルモン濃度（最大値）は全国レベルより低く、処理水中

の4tP, DP, NPは検出下限値以下となった．また、本研究の

組合せプロセスは既設処理施設より環境ホルモン類の除去性

能が優れており、特に前段の高機能担体生物処理プロセスの

浄化効果が大きかった。これは担体表層部にクラスター状に

生息する環境ホルモン分解菌であるSphingomonas属の作用に

よると考えられた。  

 また、本組合せプロセスによる曝露削減効果を測定環境ホ

ルモンに基づいて総エストロゲン様作用強度として求めると、

内分泌撹乱性は最終的に女性ホルモン(E2)換算値で数 ng/l

程度まで削減できることがわかった。同様な削減効果は蛍光

偏光測定装置を用いた簡易エストロゲンレセプター結合試験

によっても検証された。なお、本研究の組合せプロセスは有

機物除去(BOD, COD等)及び栄養塩類除去に関しても優れた処

理性能を示した。 

 一方、水環境中の環境ホルモンの移動に関して、実河道内

（T 川礫床区間の低水路河岸）の環境ホルモン貯留に関する

現地調査を実施した。その結果、環境ホルモンは低水路水際

付近の植生部分に堆積したシルト層に多く存在することが分

かった．また、植生による環境ホルモン浄化試験から、水耕

栽培のアシは高濃度レベルでも高い分解能を有し、長期間安

定した浄化が可能であることがわかった。その浄化能力はBPA

に対して0.01～0.1g/kgバイオマス・日であった。 
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