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＜報 文＞

河川および湖沼水質における

フェノール系環境ホルモン＊

津 田 泰 三＊＊・卯 田 隆＊＊・瀧 野 昭 彦＊＊

河 原 晶＊＊・北 川 典 孝＊＊・佐 貫 典 子＊＊

キーワード ①4-ノニルフェノール ②4-t-オクチルフェノール ③ビスフェノール A ④河川水質

⑤湖沼水質

要 旨

2000〜2011年の調査時期について，フェノール系環境ホルモンの NP，OP および BPA

を調査対象とし，文献調査により国内および国外の河川および湖沼の水質における汚染状

況の実態把握を行った。

国内河川水質における NP および OP のいずれの濃度も2000〜2002年に減少傾向を示

し，以後の2003〜2011年について横ばい状態が認められた。NP 濃度の経年推移は NP よ

りむしろNPEの国内排出量の経年推移と強い相関を示した。

アジア地域における河川水質の NP濃度は2000〜2009年において日本と異なり明瞭な増

減傾向が認められなかった。2002〜2006年における国内および国外の河川水質データにお

いて，NP および OP 濃度については日本がアジアおよびヨーロッパと比較して低い傾向

が認められた。

1. は じ め に

フェノール系化合物である4-ノニルフェノー

ル(NP)，4-t-オクチルフェノール(OP)およびビ

スフェノール A(BPA)については，1998年�月

に環境省が公表した「環境ホルモン戦略計画

SPEEDʼ98｣1)において内分泌攪乱作用が疑われる

化学物質としてリストアップされて以来，国内の

湖沼，河川等の環境中濃度の把握が環境省2-4)，

国土交通省5-7)および地方自治体8-26)により詳細に

実施されてきた。一方，カナダ，米国，英国，ス

イス等の諸外国においては日本より早い時期か

ら，内分泌攪乱作用が疑われているノニルフェ

ノールモノエトキシレート(NP1EO)およびノニ

ルフェノールジエトキシレート(NP2EO)を含め

た本格的な調査27)が実施されてきた。

筆者らは，すでに欧米および日本の河川あるい

は湖沼水質におけるフェノール系環境ホルモンの

汚染状況(調査時期：1984〜2000年を中心とした

もの)を文献調査データにより総説した28)。2000

年以降29-231)についても，日本および欧米におい

ては引き続きフェノール系環境ホルモンの調査
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データが数多く報告され，さらにはアジア地域に

おいても同様の調査報告198-217)が増加してきた。

日本では，生活環境の保全に関する環境基準の

生活環境項目として NP が2012年�月に追加232)

されるとともに，OP が2013年�月に公共水域に

おける知見の集積を行うために要監視項目として

設定233)されたところである。今後，両化合物に

ついては国内の公共水域における調査頻度が増加

し，汚染評価の基礎資料として過去の調査データ

の重要性が増大するものと考えられる。

本報告では，既報28)の継続調査として2000〜

2011年を中心とした調査時期について，フェノー

ル系環境ホルモンの NP，OPおよび BPAを調査

対象とし，国内および国外の河川および湖沼水質

における汚染状況の実態把握29-231)を行い，国内

およびアジア地域の河川水質における NP濃度の

経年推移を明らかにした。また，国内においては

NP234)およびポリオキシエチレンノニルフェニル

エーテル(NPE)235)の PRTR 排出量を調査し，そ

れぞれについて NP濃度の経年推移との相関を調

べた。

2. 方 法

文献データの取りまとめについては以下のとお

り行った。調査データは河川および湖沼毎に調査

年，国名および地点数を整理し，対象とした�化

合物について検出率，濃度範囲，平均値(もしく

は単一データ)および中央値をまとめた。各グラ

フの作成においては，濃度データは平均値を●印

および最小値−最大値をエラーバー(95％信頼区

間)で表示した。なお，引用文献は試料の前処理

方法，定量方法，分析装置，定量限界値(検出限

界値)，精度管理等の報告内容から，ほぼ同一レ

ベルの信頼できる調査データが報告されていると

判断されたものを選択した。

3. 結果および考察

3.1 国内河川および湖沼水質におけるフェ

ノール系環境ホルモン

既報の文献調査データ28)では，国土交通省によ

る1998〜2000年の全国�級河川の水質調査5-7)に

おいて，各年の NP は＜ 0.1〜3.0 μg/L →＜

0.1〜3.3 μg/L →＜0.1〜1.0 μg/L となり，減少

傾向を示した。OP についても＜0.03〜0.7 μg/L

→＜0.01〜0.48 μg/L →＜0.01〜0.13 μg/L とな

り，同様に減少傾向を示した。また，環境省によ

り実施された全国の�級および�級河川の水質調

査2-4)でも，1998〜2001年の水質調査において，

NP は＜0.05〜21 μg/L →＜0.1〜7.1 μg/L，OP

は＜0.01〜13 μg/L →＜0.01〜0.72 μg/L とな

り，いずれも同様に減少傾向を示した。

国内の湖沼についても，国土交通省および環境

省により実施された1998〜2001年の水質調査2-7)

で NP について琵琶湖，印旛沼および諏訪湖で減

少傾向が認められた。OP についても印旛沼，手

賀沼および諏訪湖で同様に減少傾向を示した。

今回の文献調査によるフェノール系環境ホルモ

ンの全国河川データ29-197)について，調査年毎に

濃度範囲および平均値を図 1に示す。2000〜2002

年において NPおよび OPのいずれについても減

河川および湖沼水質におけるフェノール系環境ホルモン
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図 1 国内河川水質におけるフェノール系環境ホルモンの経年変化
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少傾向を示し，以後の2003〜2011年については横

ばい状態が認められた。BPA については2001年

以降について横ばい状態が認められた。一方，国

内の個別河川における NPを対象とした濃度推移

調査の�事例56,96-101)を図 2 に示し，東京都の綾

瀬川56)において経年的な減少傾向を確認したが，

その他については明瞭な傾向が認められなかっ

た。さらに，国内の湖沼についても同様に NPを

対 象 と し た 濃 度 推 移 調 査 の 4 事

例133-141,155-169,171-178)を図 3 に示す。岡山県の児島

湖133-141)において経年的な減少傾向を確認した

が，その他については明瞭な傾向が認められな

かった。

河川等の環境中においては，NPE は EO 鎖が

順次とれて NP1EO となり，さらに底質などの嫌

気的な環境では EO鎖が取れて NPを生じると推

定されていることから，全国河川における NP濃

度の経年推移と NP234)および NPE235)の PRTR 排

出量(総計排出量＝届出排出量＋届出外排出量)の

経年推移を図 4 に示して比較した。NP 濃度推移
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図 2 国内個別河川水質における4-ノニルフェノール濃度の経年変化

図 3 国内個別湖沼水質における4-ノニルフェノール濃度の経年変化
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と NP 排出量推移との間と NP 濃度推移と NPE

排出量推移との間の相関関係を調べた結果，相関

係数(R)は各々0.5032(n＝11)および0.8609(n＝

11)となった。この結果から，NP の濃度推移は

NP より NPE の排出量推移と強い相関を示し，

河川水の NP 濃度は NPE 由来の NP による寄与

の大きいことが推察された。

3.2 国外河川および湖沼水質におけるフェ

ノール系環境ホルモン

欧米においては既報の文献調査データ28)で報告

したとおり早期から本格的な調査が実施されてお

り，1984年のスイスの Glatt River で NP が＜

0.3〜45 μg/L であったものが，1997〜1998年の

調査で＜0.03〜0.48 μg/L となっており，大幅に

減少していた。同様に，英国の River Aire にお

いて1994〜1997年に84 μg/L →2 μg/L，イタリア

のRiver Po で1994〜1996年に＜0.1〜158.0 μg/L

→＜0.1〜8.8 μg/L と大きく減少傾向を示してい

た。今回の文献調査では，欧米の報告デー

タ220-231)が少なかったが，2002〜2005年のドイツ

の河川で NP が＜0.01〜0.17 μg/L あるいは2002

年のイタリアの河川および湖沼で ND〜1.1 μg/L

となっており，同一水域の比較ではないが，既報

の文献調査データ28)より低濃度を示していた。

一方，今回の文献調査ではアジア地域の報告

データ198-217)が増加しており，NP，OP および

BPA の河川調査データについて，濃度範囲およ

び平均値の経年推移を図 5に示す。いずれの化学

物質についても濃度平均値に明瞭な増減傾向は認

めらなかった。さらに，今回の調査データの内

で，2002〜2006年に実施された NP，OP および

BPA の河川データ200-212,215-217,221-225,227)につい

て，日本，アジアおよびヨーロッパ毎に濃度範囲

および平均値をまとめて図 6 に示す。NP および

河川および湖沼水質におけるフェノール系環境ホルモン
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図 4 国内河川水質における4-ノニルフェノール濃度

の経年推移と4-ノニルフェノールおよびポリオキ

シエチレンノニルフェニルエーテルの PRTR国内

排出量の経年推移

図 5 アジア河川水質における4-ノニルフェノール濃度の経年変化
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OP については，日本がアジアおよびヨーロッパ

と比較して低い傾向が認められた。BPA につい

てはヨーロッパと比較して低い傾向が認められた

が，アジアとは明瞭な差が認められなかった。

4. ま と め

2000〜2011年の調査時期について，フェノール

系環境ホルモンの NP，OPおよび BPAを調査対

象とし，国内および国外の河川および湖沼の水質

における汚染状況の実態把握を行った。

国内河川水質における NPおよび OP のいずれ

の濃度も2000〜2002年に減少傾向を示し，以後の

2003〜2011年について横ばい状態が認められた。

BPA については2001年以降について横ばい状態

が認められた。

NP 濃度の経年推移は NP よりむしろ NPE の

国内排出量の経年推移と強い相関を示し，河川水

の NP 濃度は NPE 由来の NP による寄与の大き

いことが推察された。

アジア地域における河川水質の NP 濃度は

2000〜2009年において日本と異なり明瞭な増減傾

向が認められなかった。

2002〜2006年における国内および国外の河川水

質データにおいて，NP および OP 濃度について

は日本がアジアおよびヨーロッパと比較して低い

傾向が認められた。
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図 6 日本，アジアおよびヨーロッパ河川水質における4-ノニルフェノール濃度(2002〜2006)
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