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第 1 章 はじめに 

第 1 章 はじめに 

1.1 研究の背景と目的  

人類は化学あるいはその操作という技術を会得し，その結果様々な有益な化学

物質が研究・生産されてきた．医学の分野では，難病を治癒する医薬品が現在も

新たに開発され続け，産業界においても工業製品の生産過程などで高効率な化学

物質が大量に使用され，また身の回りの家庭用必需品にも様々な化学物質が見受

けられるなど，これらの物質は我々に大きな恩恵をもたらしてきた．しかしなが

ら，これらの化学物質は変換のし易さの大小はあれど，必ず廃棄物あるいは廃棄

物とは名の付かない媒体 (水や空気など )とともに環境中へ放出される．環境の分

野では，これら廃棄物の無害化処理や環境汚染状況のモニタ，あるいはそのリス

ク評価などを一つの大きな使命としてきた．しかし，技術が発達し，多種多様な

人間活動のなされる現代では多くの問題を抱えている．例えば，どこの地方でも

当たり前のように存在している都市ごみ焼却場や下水処理場，これらの施設は環

境汚染を軽減するために設置されているが，近年は「新しい汚染源」としての認

識も一方で持たれている．特に微量汚染化学物質については，これまでの一般的

な質的指標ではその処理効果が評価できず，結果として我々環境サイドから見れ

ばこれらの施設を汚染源と扱うことがある．逆に言えば，これらの施設は微量汚

染化学物質を集約する系であるため，一部の高度 /超高度処理に見られるような除

去効果が期待できれば，環境へのインパクトは飛躍的に改善されるものと思われ

る．  

それでは，我々は何の微量汚染化学物質に対し，どこでどのような処理をどの

くらい実施するのが効果的なのであろうか？また，どの程度の汚染濃度であれば

環境に対する許容レベルで，生物生態系リスクを回避できるであろうか？この答

えに向け，研究者らは様々な側面から研究を行ってきており重要な成果も挙がっ

てきているが，問題の解決に至っていない理由の一つは「環境中の汚染レベルや

その動態の推定」が適切に行われていないことにある．これについては，環境調

査あるいは研究対象となる物質種の数が年々増加し，さらにその起源や挙動メカ

ニズムについても物質ごとに様々であることなどが一因となっている．従って，

特定の物質に対する集中的な調査やそれに基づいた総合的な挙動の解明までを目

的とする研究は少なかった．  

そこで本研究では，微量有機汚染物質の中でも最も毒性が強く，残留性有機汚

染物質 (POPs:  Persis tent  Organic  Pol lutants)の代表的な物質であるダイオキシン類

(DXNs)を対象にして，流域圏における存在量および動態に関して現地調査を実施

しながらその全容を明らかにすることを試みた (ダイオキシン類に関わる重要な

知見は本章第 3 節にまとめる )．これは，ダイオキシン類が強い疎水性 1 ) - 3 ) と難分

解性 4 ) - 9 ) を併せ持つため疎水性微量有機汚染物質の指標 (トレーサー )として有用

であり，実際の流域環境中の大気，土壌，および水や底質にも存在 1 0 ) しているこ
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とから面源流出などの動態を総合的に解析するモデルケースとして極めて理想的

であると考えたからである．ダイオキシン類をはじめとする疎水性微量有機汚染

物質の挙動は，水文や大気の挙動に密接に関係している (図 1-1)．発生源から環境

中に放出されたダイオキシン類は，大気，土壌および水などの環境媒体を経由し

てゆっくりと輸送され，最終的には水系の底質に蓄積されていくと考えられる．

水系に入る経路としては，排水などの直接的な排出 11 ) の他，大気からの沈着 1 2 ) - 1 4 ) ，

流域土壌の流出などが挙げられる．また，水中のダイオキシン類は，懸濁体粒子

(SS:  Suspended Solid)に収着しているものと溶存有機物 (DOM: Dissolved Organic  

Matter)に収着しているもの，および単独のものの 3 つに大別されるが，実際の河

川水あるいは湖水中では SSに収着して輸送される割合が多いとされている 1 5 ) - 1 7 ) ．

しかし，特にダイオキシン類の流出負荷量が多いと考えられる非定常流出時の SS

に注目して調査し，一定の普遍性のもとにその負荷量の経時変化を推定する研究

は極めて少ない．  

上述のようにダイオキシン類の多くは，環境中において水文や SS との関わり

が極めて強いことから「流域圏」という単位での挙動評価が適切である．言い換

えれば，一旦沈着して土壌に収着したダイオキシン類は，他の流域へ移動する可

能性は非常に低く (本章第 3 節第 5 項 (3)参照 )，一つの流域圏のみを単位として挙

動する．もう一つの特徴は，水文過程では図 1-1 に示すように降水から流出を経

て海域に到達する中で，水蒸気として蒸発したものが雲となり，やがてまた雨と

なる短期的なタイムスケールでの「循環サイクル」に支配されているのに対して，

ダイオキシン類の場合は土壌粒子とともに挙動するため移動のタイムスケールが

非常に長く，しかも上流域から下流水系への「一方通行」である．そのため，流

域圏を単位とする汚染影響は長期化し，その対策を困難にしている．  

研究の対象流域としては，第 2 章および第 3 章で詳しく述べるように琵琶湖流

域を設定した．琵琶湖は近畿 1,300 万人の水瓶として極めて重要な利水源であり，

こ れ ま で 様 々 な 水 質 浄 化 の 試 み (水 質 汚 濁 防 止 法 (1970 年 )， 富 栄 養 化 防 止 条例

 

図 1-1  水文循環とダイオキシン類の輸送  

雨  水蒸気  

流域土壌  
(水田，畑，森林など )  

河川水  湖沼・海水  

河川底質  湖沼・海の底質  
焼却灰，農薬の不純物など  

ダイオキシン類  水  
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(1980 年 )などの法令や琵琶湖総合開発 -水質保全事業など )が行われてきた．その

結果， BODや全リンについては改善傾向が見られるものの， CODなどについては

依然として問題視されている 1 8 ) ．このことは，生物分解性の低い有機化学物質が

琵琶湖流域から流入してきていることを示唆する結果である．一方でダイオキシ

ン類に関しては，経年変化の傾向が確認できるほどの調査が行われていないが，

流域からの流出負荷を総合的に推定し，今後の動向を予測する必要がある．流域

研究を行う際には，流域環境情報やそれを扱う地理情報システム (GIS:  Geographic 

Information System)が有効なツールとなるが，これに関しては第 2 章で詳述する．  

これらの背景を踏まえ，本研究では以下のような研究目的を設定した．  

第一に，流域土壌中に含まれているダイオキシン類蓄積量の評価とその起源の

推定を目的とした (主に第 4 章で述べる )．琵琶湖流域を対象とし，ダイオキシン

類の起源が異なる森林土壌と水田土壌に着目して実測調査およびモデル推定に基

づく蓄積量の予測を試みた．第二に，水域 (河川水 )におけるダイオキシン類の流

出挙動の推定を目的とした．琵琶湖の主要な流入河川である野洲川に着目し，詳

細な実測調査とモデル推定に基づくダイオキシン類流出負荷量の経時変化の再現

を試みた．また，ダイオキシン類および SSの質的指標に着目し，上述の流域土壌

の結果と比較して，ダイオキシン類の存在形態や流出形態およびその起源を推定

した．第三に，流出後に蓄積することが予想される河川および琵琶湖底質を対象

として，ダイオキシン類蓄積量の評価とその起源の推定を目的とした．特に琵琶

湖底質中のダイオキシン類に関しては，大規模に調査を実施し，流域からの流出

の影響について空間的な場所の違いや経年変化 (底質コアの分析 )などの定量的評

価を試みた．また，それぞれの目的において用いられたダイオキシン類の分析手

法 (CALUX ®  Assay(*1)法と HRGC/HRMS(*2)法の適切な併用 )や GISによる挙動推

定の有効性もとりまとめた．  

 

*1:CALUX ®  (Chemical ly Activated Luciferase Expression)  Assay法は，レポータージ

ーンアッセイ法 (ダイオキシン類がアリール炭化水素受容体に結合すること

を利用した方法 )に分類されるダイオキシン類の生物検定法で，米国 XDS社

(Xenobiot ic  Detect ion  System Intenat ional , Inc)によって開発された手法である．

平成 17 年 9 月 14 日付で交付および施行された「ダイオキシン類対策特別措

置法施行規則第 2 条第 1 項第 4 号の規定に基づき環境大臣が定める方法」と

して公定法の認可 1 9 ) を受けた．  

 

*2:HRGC/HRMS(High Resolut ion Gas Chromatograph/  High Resolut ion Mass 

Spectrometer)法は，高分解能ガスクロマトグラフ /高分解能質量分析計を用い

てダイオキシン類を定量する手法であり，日本を含む全世界的にダイオキシ

ン類分析の公定法として利用 2 0 ) - 2 4 ) されている．  
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1.2  研究の概要と本論文の構成  

本研究の全体像を図 1-2 に示した．この図に示されるように流域圏におけるダ

イオキシン類蓄積量と起源および流出挙動の推定を研究目標として，様々な方向

からのアプローチを行った．本論文では，これらの研究方法，内容および成果を

流域内の各シーン (陸域圏 (第 4 章 )，水圏 (第 5 章 )および底質圏 (第 6 章 ))に分類し

てとりまとめた．本論文の具体的な構成や内容について以下に示す．  

 

 

 

 

 
森 林 域

(土 壌 ) 

水 田 ・農 地 域

(土 壌 ) 

河川域 (河 川 水 ・底 質 )

湖沼域 (湖 沼 水 ・底 質 )

流域

大気

沈着・平 衡 

懸濁態 蒸気態

流 出流 出

汚染分布・蓄積構造の分析 

蓄積量バランスの推定 

土壌・底質の実測調査 

流 下

琵琶湖岸底質･底質コアの 
分析と集水域の影響評価 

 青 枠 は実 測 ・実 験 的 アプローチ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

焼却場から排出される 
ダイオキシン類負荷の集計 

大気拡散モデルの適用 
(大気濃度･湿性/慣性沈着計算) 

ダイオキシン類土壌蓄積量 
と汚染レベル分布の推定 

社会基盤/水文･気象データの 
整備と計算条件の設定 

水文水質流出解析モデル 
BASINS-HSPF の適用 

溶存態／懸濁態ダイオキシン類 
の流出負荷量の算定 

農薬消費量および農薬不純物 
に含まれるダイオキシン類の推定 

水田土壌蓄積量および 
下流域底質への影響評価 

水中ダイオキシン類の流出

形態と集水域の影響評価  

 

 

 

 赤 枠 はモデル・計 算 を用 いたアプローチ 
 

図 1-2  本論文全体のイメージ 
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 本論文は，全 7 章で構成される．第 1 章では，背景と目的，研究の概要やダイ

オキシン類に関する既往の知見などを説明する．第 2 章では，本研究に必要な GIS

データベースの構築とともに流域特性の抽出とその評価について示す．第 3 章で

は，琵琶湖流域を対象としたサンプリング調査の概要と分析項目および方法につ

いてとりまとめる．第 4 章から第 6 章にかけては，ダイオキシン類の流出挙動と

同様に「大気・土壌 (第 4 章 )」→「河川水 (第 5 章 )」→「河川底質および琵琶湖底

質 (第 6 章 )」への蓄積といった流れで論述し，個々の現象に関して実測調査およ

び分析とモデル解析とを併用しながら動態メカニズムの解明を目指す．特に第 4

～ 6 章は，それぞれ前の章が起源媒体に関する議論となるため，そのつながりに

ついて着目しながら各章の考察を行うこととする．第 7 章では，流域圏のダイオ

キシン類をターゲットとした本研究全体の成果を総括し，今後の研究の展望を示

す．以下に，第 2 章から第 6 章の構成と概要を説明する．  

 

第 2 章の概要： GIS を利用した流域環境情報の整備  

 流域圏を対象にして研究する際には，実空間に関する情報を扱うため GISが極め

て有効なツールとなる． GISは流域管理 2 5 ) - 2 7 ) ，環境影響評価 2 8 ) 2 9 ) ，あるいはハザ

ードマップ作成 3 0 ) - 3 2 ) など意志決定のための支援ツールとして特に土木各分野の

個々の事案に広く利用されてきている．最近は，地理情報クリアリングハウス (情

報源情報 )やデータフォーマット変換ツールが整備されつつある 3 3 ) 3 4 ) とともにメ

タデータの標準化 (JMP2.0 形式 ) 3 5 ) 3 6 ) も行われるなど利便性は向上してきた．しか

しながら，特に微量汚染化学物質の動態解析への GISの応用は，それほど多くない．

これは，GISの技術的な発達の遅れというよりは，情報提供や情報の整合に関する

システムの設計の遅れとともに，学際的な分野を扱う GIS技術者の教育システムも

十分ではないことによると考えている．琵琶湖流域に関する GISデータも利用可能

な形で十分に整備されているとは言い難い．そこで第 2 章では，琵琶湖流域を対

象にして GISを利用した社会基盤情報の整備を行うとともに，これをもとに本研究

に必要な 2 次的情報を変換・作成し，これらの GISデータを汎用フォーマットのデ

ータベースとしてとりまとめた．また，GISの強力な機能である空間および統計ツ

ールを利用して琵琶湖に流入する河川流域の特性解析などを試みた．これらの成

果をもとに， GISの有効性や限界についても論述した．  

 

第 3 章の概要：サンプリング調査の概要と分析方法  

 本研究では，2000 年～ 2005 年に約 700 以上の環境試料のサンプリング調査が行

われた．本章では，この期間に実施された琵琶湖流域のサンプリング調査 (調査地

点，方法，項目など )の全体像について説明するとともに，各試料に対する分析項

目およびその方法を説明した．また，本研究で主に利用したダイオキシン類簡易

分析法 (CALUX ®  Assay法 )についても原理や方法などを詳しく説明した．  
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第 4 章の概要：陸域圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定  

 これまでの研究では特に水田土壌におけるダイオキシン類汚染が指摘され主な

調査対象となってきた 3 7 ) 3 8 ) が，一部の研究では人為的な影響の少ないと考えられ

る森林土壌にもダイオキシン類が蓄積されていること 3 9 ) が報告されている．筆者

らは，この原因が森林植生のダイオキシン類収着能の大きさにあると予測し，大

気から森林土壌へのダイオキシン類供給の系が無視できないことを指摘してきた

4 0 ) 4 1 ) ．また，森林域全体への蓄積量や水田土壌におけるそれとの比較，流域単位

での評価という観点での研究調査は極めて事例が少ない．そこで本章では，琵琶

湖流域の陸域土壌 (森林土壌，水田土壌，その他 )を対象にして実施されたサンプ

リング調査およびその分析結果をもとに，ダイオキシン類の流域土壌への蓄積状

況やその起源および空間分布などを定量的に評価した．  

第 1 節では，第 3 章で説明されたサンプリング調査の中から陸域土壌に関する

分析結果を用いて，ダイオキシン類濃度と土壌特性 (特に有機炭素含有率 )との関

連性について土地利用および流域ごとに考察し，蓄積特性の解明とともにその汚

染源 (大気由来，農薬由来 )について推定した．また，土壌試料のサンプリング地

点ごとにダイオキシン類濃度の空間マッピングを行った．第 2 節では，森林土壌

中ダイオキシン類の主要な起源である焼却場 (大気 )由来のダイオキシン類 4 2 ) につ

いて，大気拡散モデル ADMER(Atmospheric  Dispersion Model  for  Exposure and Risk 

assessment) 4 3 ) を用いた大気挙動の計算を行い，大気濃度と陸域土壌への沈着量 (湿

性 /乾性沈着量 )を推算した．この結果をもとに，琵琶湖流域を対象にして土壌中ダ

イオキシン類の汚染状況の空間分布を推定した．第 3 節では，森林土壌における

大気由来のダイオキシン類蓄積量を定量的に見積もり，その蓄積性について言及

した．  

 

第 5 章の概要：水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定とモデリング  

 河川水に含まれているダイオキシン類の主な起源は，第 4 章で解析された陸域

土壌である．しかしながら，陸域土壌と河川水のサンプリング調査を並行した研

究事例は極めて少なく，公共団体等が実施している土壌および河川水中ダイオキ

シン類の調査 (本章第 3 節第 4 項参照 )もそれぞれ独立した定期モニタリングとし

ての性格が強いため，いわゆるダイオキシン類の流出現象に着目して調査が行わ

れているとは言えない．これは， 1 検体数百 Lの採水からダイオキシン類の濃縮・

精製および定量分析に至る作業の繁雑さ 2 4 ) だけでなく，動態メカニズムの解明の

ためにはサンプル数も必然的に多くなるため現実的な調査の実施が困難になるか

らであると考えられる．そこで本研究では，大量の水試料を半自動で濃縮できる

装置 (MEWS-2100， EISジャパン製 )の活用や定量分析には必要に応じて CALUX ®  

Assay法と HRGC/HRMS法を併用すること，また，ダイオキシン類の強い疎水性を

考慮し，水中の有機物指標を用いることにより時間変化を推定するなどの工夫を
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行って，河川水中ダイオキシン類の流出負荷量を推定した．調査は野洲川におけ

る任意地点の晴天時，降雨流出時および代掻き流出時の河川水を対象として実施

された．この河川水試料を対象に溶存態 /懸濁態のダイオキシン類濃度および水質

特性を分析し，陸域土壌のダイオキシン類特性との関係からその発生源について

推定した．一方，統合型水文水質流出解析モデル BASINS-HSPF(Bet ter  Assessment  

Science Integrat ing Point 4 4 )  & Nonpoint  Sources-  Hydrological  Simulat ion  Program 

Fortran 4 5 ) )を同流域に適用し，1 時間単位での水文および SSの流出負荷量をリアル

タイムで推定した．これらの結果を総括し，河川水中ダイオキシン類の流出負荷

量を定量的に予測した．  

第 1 節では，第 3 章で説明されたサンプリング調査の中から主に河川水中ダイ

オキシン類の分析結果を用い，これに与える水質特性 (特に有機炭素含有率に着

目 )の影響について，サンプリング地点や流出形態 (代掻き時，降雨流出時および

晴天時 )ごとに解析を行った．また，ダイオキシン類の特性に関して陸域土壌と河

川水中 SSとを比較し，両者の関連性について考察した．第 2 節では，水文や様々

な水質項目の流出計算を行う BASINS-HSPFとそのパラメタリゼーションツール

PEST(Parameter  Est imation Sof tware) 4 6 ) お よ び そ の 操 作 プ ロ グ ラ ム 作 成 ソ フ ト

TSPROC 4 7 ) などの概要と，野洲川流域を対象とした GISデータや水文水質データベ

ースの作成からモデルの最適化および再現性についての考察などを論じた．本節

で用いたモデル一式は，米国 EPAなどから全て無償で公開 4 4 ) されており，元々水

質解析のために設計されているため多くの物質挙動について適用可能である．最

新の Windows上で利用可能な GUIが装備されているだけでなく適用事例 4 8 ) 4 9 ) やマ

ニュアル，エクササイズプログラムなども充実している．第 3 節では，河川水中

ダイオキシン類の流出負荷量推定モデルを示し，第 1 節 (サンプリング調査に基づ

く解析 )と第 2 節 (モデル解析による流量および SSの再現 )の結果をもとにして，野

洲川 (三雲地点 )における河川水中ダイオキシン類の流出負荷量の推定を行った．  

 

第 6 章の概要：底質圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定  

 陸域土壌から流出したダイオキシン類は，疎水性が非常に強いために SS に収着

して河川水中を通過し，その SS とともに下流の底質に沈降・蓄積する．そこで本

章では，野洲川，安曇川および姉川流域の河川，河口底質および琵琶湖底質を対

象として大規模なサンプリング調査を行った (但し，姉川河川底質は除く )．また

この調査の結果をもとにして，ダイオキシン類蓄積状況の経年変化 (すなわち流出

土壌の汚染状況の経年変化 )と空間分布および全体の蓄積量の推定と陸域土壌の

蓄積量との比較などを行った．  

 第 1 節では，第 3 章で説明されたサンプリング調査の中から底質 (コア，表層，

湖岸，河口および河川底質 )中ダイオキシン類の分析結果を用い，これに与える底

質粒子特性の影響について底質の種類ごとに考察した．また，陸域土壌および河
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川水中ダイオキシン類と底質中ダイオキシン類の特性との関連性についても本節

で解析した．第 2 節では，琵琶湖底質コアを 29 層にスライスし，これらのダイオ

キシン類濃度を分析することによって，底質中ダイオキシン類蓄積量の鉛直プロ

ファイルを評価した．また，底質コアの層別堆積年代を Pb210 法によって推定し

5 0 ) - 5 2 ) ，過去に流出・蓄積したダイオキシン類の歴史的変遷とその起源について解

析した．第 3 節では，河口や湖岸底質中ダイオキシン類とそれに与える集水域特

性の影響について解析し，琵琶湖中央付近の底質との汚染状況の違いを考察した．

また，主に表層底質と湖岸底質中ダイオキシン類の実測値をもとに，GISの内挿機

能を利用してその空間分布を推定した．第 4 節では，流域圏の各媒体 (森林土壌，

水田土壌，琵琶湖底質および大気 )を対象にダイオキシン類蓄積量の空間分布を推

定し，トータル蓄積量を推算するとともにそれらを比較した．また，環境中での

ダイオキシン類移行量 (大気排出量，沈着量，農薬ダイオキシン類供給量および河

川流出負荷量 )を含めて考察することにより，今後の動向について予想した．  

 

1.3 ダイオキシン類に関わる既往の知見  

ダイオキシン類については，様々な側面から研究が進められ，これまでに多く

の成果が挙げられている．これらの成果を，以下に述べるように 6 つの項目に分

類し，それぞれに関する知見をとりまとめる．  

1 .3 .1 ダイオキシン類の種類と毒性および物性  

 我が国におけるダイオキシン類の定義は，2000 年 1 月に施行されたダイオキシ

ン類対策特別措置法 5 3 ) 第一章第二条で規定されているとおり，ポリ塩化ジベンゾ

-パラ -ジオキシン PCDDs(Polychlor inated  Dibenzo-p -Dioxins)，ポリ塩化ジベンゾフ

ラン PCDFs(Polychlor inated Dibenzo-p -  Frans)，および平面構造を持つコプラナー

ポリ塩化ビフェニル Co-PCBs (Coplanar-Polychlor inated Biphenyls)の三種の物質群

である．これらの物質群は，図 1-3 に示すとおり二つのベンゼン環が直接または

酸素原子を挟んで平面結合したものであり，ベンゼン環の幾つかの水素原子が塩

素原子に置換した構造を持っている．実際には，塩素の代わりに臭素が置換した

ダイオキシン (臭素化ダイオキシン )も毒性の有無 5 4 ) が懸念されているが，本研究

では上述の三種を対象にして議論する．ダイオキシン類には，塩素置換数と結合

位置の違いによって数多くの同族・異性体 (表 1-1)が存在し，その毒性の有無や強

さも大きく異なっている．  

 ダイオキシン類の毒性は，急性毒性あるいは慢性毒性だけでなく，当該物質群

の生物・化学的安定性や強い疎水性による生物濃縮性の大きさとも関係する．急

性毒性としてはこれまでの研究で，モルモットやラット，マウスを対象とした

LD 5 0 値が発表されており，また，症状としてクロロアクネや物質代謝障害，神経

性障害，免疫毒性等が報告されている 5 5 ) ．一方，慢性毒性としても既往の研究で

生殖毒性，酵素誘導，遺伝毒性，および発ガン性などが報告されてきている 5 5 ) ． 
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表 1-1  ダイオキシン類の種類と同族・異性体の数  

物　　質　　群 略　称 同族・異性体の数 毒性を有する同族・異性体の数

ポリ塩化ジベンゾ-パラ-ジオキシン PCDDs 75種類 7種類

ポリ塩化ジベンゾフラン PCDFs 135種類 10種類

コプラナーポリ塩化ビフェニル Co-PCBs 十数種類 12種類

約230種類 29種類合　　　　計

 

 表 1-1 に示したようにダイオキシン類には 29 種類もの異なる毒性を持つ同族・

異性体が存在する．ダイオキシン類全体に対する毒性指標としては，一般に毒性

等 量 (TEQ:Toxic Equivalents  Quanti ty)が 利 用

される．この値は，式 1-1 に示すように各同

族 ・ 異 性 体 濃 度 に 毒 性 等 価 係 数 (TEF:Toxic  

Equivalent  Factor)の重みを掛け合わせて合計

したものである．  

 

i
i

i DFTEQ ∑=           式 1-1 

TEQ :  毒性等量 (TEQ) 

F i  :  異性体 iの毒性等価係数 (TEF) 

D i  :  異性体 iのダイオキシン濃度  

 
 TEFは幾つか機関で設定されてきたが，現

在は WHO(World Heal th  Organizat ion)による設

定値 (WHO-TEF，1997 年 ) 5 6 ) が用いられている．

この値については，長期毒性，短期毒性，生

体内 ( in  vivo)および試験管内 ( in  vi t ro)の生化

学反応についての試験結果を同族・異性体間

で比較して設定されており， 5 年ごとの再評

価が合意されている．WHO-TEFでは，ヒト・

ほ乳類，魚類，および鳥類の三つに分類して，

それぞれに対する係数が設定されている (表

1-2)．本研究の HRGC/HRMS法によるダイオキ

シン類 TEQは，表 1-2 のヒト・ほ乳類に対す

る WHO-TEFを用いて評価・定量された．以降，

本論文では特に指定の無い限り，ダイオキシ

ン類 TEQを「ダイオキシン類濃度」と表記す

る．  

O 

O 

1 9 

4 6 

2 8 

3 7 

10 

5 
Clx  Cly  

PCDDs 

C 1 2 H 8 - n Cl n O 2   

O 

1 9 

4 6 

2 8 

3 7 

5 
Clx  Cly  

PCDFs 

C 1 2 H 8 - n Cl n O   (n=x+y )

6’ 

2 ’  3 ’  

5 ’  Clx  Cly  

Co-PCBs 

C 1 2 H 8 - n Cl n   (n=x+y )

4’  

5 

3 2 

6 

4 

図 1-3  ダイオキシン類の化学構造
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表 1-2  ダイオキシン同族・異性体別 WHO-TEF(ヒト・ほ乳類・魚類・鳥類 )  

　略称 同族・異性体名 ヒト・ほ乳類 魚類 鳥類
2,3,7,8-TCDD 1 1 1
1,2,3,7,8-PeCDD 1 1 1
1,2,3,4,7,8-HxCDD 0.1 0.5 0.05
1,2,3,6,7,8-HxCDD 0.1 0.01 0.01
1,2,3,7,8,9-HxCDD 0.1 0.01 0.1
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 0.01 0.001 <0.001
OCDD 0.0001 - -

2,3,7,8-TCDF 0.1 0.05 1
1,2,3,7,8-PeCDF 0.05 0.05 0.1
2,3,4,7,8-PeCDF 0.5 0.5 1
1,2,3,4,7,8-HxCDF 0.1 0.1 0.1
1,2,3,6,7,8-HxCDF 0.1 0.1 0.1
1,2,3,7,8,9-HxCDF 0.1 0.1 0.1
2,3,4,6,7,8-HxCDF 0.1 0.1 0.1
1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 0.01 0.01 0.01
1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 0.01 0.01 0.01
OCDF 0.0001 0.0001 0.0001

3,4,4',5-TCB(81) 0.0001 0.0005 0.1
3,3',4,4'-TCB(77) 0.0001 0.0001 0.05
3,3',4,4',5-PeCB(126) 0.1 0.005 0.1
3,3',4,4',5,5'-HxCB(169) 0.01 0.00005 0.001
2,3,3',4,4'-PeCB(105) 0.0001 <0.000005 0.0001
2,3,4,4',5-PeCB(114) 0.0005 <0.000005 0.0001
2,3',4,4',5-PeCB(118) 0.0001 <0.000005 0.00001
2',3,4,4',5-PeCB(123) 0.0001 <0.000005 0.00001
2,3,3',4,4',5-HxCB(156) 0.0005 <0.000005 0.0001
2,3,3',4,4',5'-HxCB(157) 0.0005 <0.000005 0.0001
2,3',4,4',5,5'-HxCB(167) 0.00001 <0.000005 0.00001
2,3,3',4,4',5,5'-HpCB(189) 0.0001 <0.000005 0.00001

PCDDs

PCDFs

PCBs

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ダイオキシン類の物性についても，同族・異性体ごとに異なり，これまでに報

告されたものをとりまとめて出典とともに表 1-3 に示した．ダイオキシン類は非

極性物質であるため水溶解度が非常に低く，水 1Lに対してμ g～ pgオーダーでし

か溶けない．また，表 1-3 に示すように，水溶解度はダイオキシン類の塩素置換

数の増加に従って最大 3 オーダー程度低くなり，温度によってもその値は異なる

(4℃→ 40℃で約 1 オーダー増加する ) 7 4 ) ．  

 ダイオキシン類は，蒸気圧が低く難揮発性物質に属するが，特に塩素置換数の

増加に伴って蒸気圧が最大 4 オーダー程度低下する傾向 (表 1-3)がある．そのため，

塩素置換数の少ない同族体ほど，蒸気相に占める割合が多いことが経験的に知ら

れている．  
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 ヘンリー定数は，ダイオキシン類の土壌からの揮発，ガス態から水への溶解な

どに用いられる重要な物性である．ダイオキシン類は環境条件下で固体で存在す

るため，ヘンリー定数の計算には過冷却液体飽和蒸気圧が用いられる 7 5 ) ．ダイオ

キシン類のヘンリー定数は，他の物性と異なり，塩素置換数による一定の増減傾

向は見られないが，PCDD/DFsに比べて Co-PCBsの方が 1 オーダー程度高い値とな

っている (表 1-3)．  

 オクタノール /水分配係数 (K o w )は，水と脂質などの有機成分との間の分配傾向

を表し，言い換えれば疎水性の強さの指標である．ダイオキシン類は，概して K o w

が非常に高いが，特に塩素置換数が増えるほどその疎水性は極めて強くなる (表

1-3)．実際の環境中においては，土壌などの粒子状物質と水との間の分配係数 K p

や有機炭素と水との分配係数 K o c が重要となるが，特に後者については K o w との比

例関係 (式 1-2～式 1-4)が経験的に確認されている 7 6 ) - 7 8 ) ．  

 

K o c =0.411×K o w  式 1-2 7 6 )

log K o c =0.72× log K o w ＋ 0.49 式 1-3 7 7 )

log K o c =1.03× log K o w － 0.61 式 1-4 7 8 )

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表 1-3  ダイオキシン同族・異性体別の各種物性値  

　略称 同族・異性体名 分子量 融点(℃) 沸点(℃) 飽和蒸気圧*2(Pa) 水溶解度*2(mg/l) log K ow
*2

ﾍﾝﾘｰ定数*2(Pa-m3/mol)
2,3,7,8-TCDD 320 305-306

 57)
446.5 

57)
2.0*10

-7  57)  *1
1.93*10

-5  64)  *5
6.8

  64)  *5
3.33

  64)  *1

1,2,3,7,8-PeCDD 354 240-241 
57)

464.7 
57)

5.9*10
-8  57)  *1 - 6.6

  68)  *5 -
1,2,3,4,7,8-HxCDD 388 273-275 57) 487.7 57) 5.1*10-9  57)  *1 4.42*10-6  64)  *5 7.8  64)  *1 1.08  64)  *1

1,2,3,6,7,8-HxCDD 388 285-286 57) 487.7 57) 4.8*10-9  57)  *1 - - -
1,2,3,7,8,9-HxCDD 388 243-244 57) 487.7 57) 6.5*10-9  57)  *1 - - -
1,2,3,4,6,7,8-HpCDD 422 264-265 57) 507.2 57) 7.5*10-9  57)  *1 2.40*10-6  64)  *5 8.0  64)  *1 1.28  64)  *1

OCDD 456 325-326 58) 510 57) 1.1*10-10  57)  *1 7.40*10-8  64)  *5 8.2  64)  *5 0.68  64)  *1

2,3,7,8-TCDF 304 227-228 59) 438.3 59) 2.0*10-6  59)  *1 4.19*10-4 (22.7℃) 65)  *5 6.1  64)  *5 1.46  64)  *1

1,2,3,7,8-PeCDF 338 225-227 59) 464.7 59) 2.3*10-7  59)  *1 - 6.79  68)  *5 -

2,3,4,7,8-PeCDF 338 196-196.5 59) 464.7 59) 3.5*10-7  59)  *1 2.36*10-4 (22.7℃) 65)  *5 6.5  64)  *5 0.5  64)  *1

1,2,3,4,7,8-HxCDF 372 225.5-226.5 59) 487.7 59) 3.2*10-8  59)  *1 8.25*10-6 (22.7℃) 65)  *5 7.0  64)  *5 -

1,2,3,6,7,8-HxCDF 372 232-234 
59)

487.7 
59)

2.9*10
-8  59)  *1 - - 0.74

  64)  *1

1,2,3,7,8,9-HxCDF 372 246-249 
59)

487.7 
59)

2.9*10
-8  59)  *1 - - -

2,3,4,6,7,8-HxCDF 372 239-240 
59)

487.7 
59)

2.7*10
-8  59)  *1 - - -

1,2,3,4,6,7,8-HpCDF 406 236-237 
59)

507.2 
59)

4.7*10
-9 59)    *1*3

1.35*10
-6 

(22.7℃) 
65)  *5

7.4
  64)  *5

1.43
  64)  *1

1,2,3,4,7,8,9-HpCDF 406 221-223 
59)

507.2 
59)

1.4*10
-8  59)  *1 - - -

OCDF 440 258-260 
59)

537 
59)

5.0*10
-10  59)  *1

1.16*10
-6  65)  *5

8.0
  64)  *1

0.19
  64)  *1

3,4,4',5-TCB(81) 288 160-163 60) - 1.0*10-4  61)  *1 2.92*10-3  66)  *1 6.4  69)  *5 12.97  72)  *1

3,3',4,4'-TCB(77) 288 180-181 60) - 6.0*10-5  62)  *5 1.00*10-3  62)  *5 6.5  62)  *5 1.72  62)  *5

3,3',4,4',5-PeCB(126) 322 160-161 60) - 3.9*10-5  61)  *1 1.03*10-3  66)  *1 6.9  69)  *1 5.47  67)  *1

3,3',4,4',5,5'-HxCB(169) 356 208-210 60) - 2.4*10-5  62)  *5 3.61*10-5  66)  *1 7.5  70)  *1 6.61  67)  *1

2,3,3',4,4'-PeCB(105) 322 116.5-117.5 60) - 1.1*10-4  61)  *1 1.90*10-3  67)  *1 6.0  62)  *5 10.06  67)  *1

2,3,4,4',5-PeCB(114) 322 98-99 60) - 5.6*10-5 (20℃) 63)  *4*5 2.58*10-3 (20℃)  63)  *5*6 6.7  69)  *1 6.99  72)  *1

2,3',4,4',5-PeCB(118) 322 111-113 60) - 4.2*10-5 (20℃) 63)  *4*5 1.59*10-3 (20℃)  63)  *5*6 7.1  71)  *1 8.61  72)  *1

2',3,4,4',5-PeCB(123) 322 134-135 60) - 1.2*10-4  61)  *1 1.64*10-3  66)  *1 6.7  69)  *1 17.63  67)  *1

2,3,3',4,4',5-HxCB(156) 356 129.5-131 60) - 2.0*10-5  61)  *1 4.10*10-4 (20℃)  63)  *5*6 7.2  70)  *1 88.15  73)  *1

2,3,3',4,4',5'-HxCB(157) 356 161-162 
60) - 7.3*10

-6  61)  *1
3.61*10

-4  66)  *1
7.2

  70)  *1
58.77

  73)  *1

2,3',4,4',5,5'-HxCB(167) 356 125-127 
60) - 2.6*10

-5  61)  *1
3.61*10

-4  66)  *1
7.1

  70)  *1
11.15

  67)  *1

2,3,3',4,4',5,5'-HpCB(189 390 162-163 60) - 1.7*10-6  61)  *1 6.26*10-5  66)  *1 7.7  69)  *1 6.74  67)  *1

*1: 値は推定値を示す
*2: 特に記載の無いときは，25℃での値を示す
*3: 原著論文の物質名に誤植があったが，この値で間違いないと思われる
*4: 無極性分離相におけるGC保持データ
*5: 値は分析値を示す
*6: HPLC generator column
青字数値は出典の文献番号を示す

PCDDs

PCDFs

PCBs
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1.3.2 ダイオキシン類の生成と起源  

 ダイオキシン類は，一般に実用性がないため意図的に生産されることはない物

質である．しかしながら，その分解性は極めて低いため，何らかの理由で発生し

たダイオキシン類は，環境中の至る所で有機化学物質中に微量に存在している．

これらのダイオキシン類は，不完全燃焼における化学反応過程 7 9 ) ，工業的塩素化

プロセスおよび漂白プロセス 8 0 ) ，農薬生産に関わる化学反応過程 8 1 ) など多くの人

為的活動に伴って非意図的に生成されることが知られている．燃焼プロセスに伴

うダイオキシン類の生成は，1978 年に Smithらによって報告されたが，彼らは「ダ

イオキシン類は火の出現とともに常に存在していた」と述べており 8 2 ) ，化学工業

が発達する以前の大昔から，微量ながら環境中にダイオキシン類が存在していた

ことを示唆している．  

我が国におけるダイオキシン類の発生源については，近年の報告では都市ごみ

焼却場が大部分 (例えば約 8 割 8 3 ) )を占めるとされている．一方，都市ごみ焼却場

以外にも，過去に使用された農薬 CNP(Cloroni t rophene)や PCP(Pntachlorophenol)な

どの非意図的副生成物として含まれるダイオキシン類 8 1 ) によって，水田などの環

境土壌や河川底質にもその存在が確認されている 1 0 ) ．現在はダイオキシン類を副

生成物として含む農薬の使用が規制されているものの， 1960 年代から 1980 年頃

まで日本で使用されてきた農薬 (PCP, CNP)中のダイオキシン類は数百 kgTEQ以上

にも相当 8 1 ) し，滋賀県内でも約 50kgTEQと推定される (表 1-5，第 6 章第 2 節 )な

ど，近年の主要な起源である焼却場からのダイオキシン類排出量 (表 1-4)を大きく

上回っている．  

 

 

図 1-4  ダイオキシン類排出インベントリー

の経年変化 8 4 )  (日本全国 )  
図 1-5  農薬不純物として農地に散布された

ダイオキシン類量の経年変化 8 1 ) 8 5 )  

(滋賀県内 )  
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1.3.3 ダイオキシン類の分析方法  

 我が国では，ダイオキシン類対策特別措置法 (平成 11 年法律第 105 号 )  5 3 ) によ

り，ダイオキシン類に係る各種規制基準値 (本章第 3 節第 6 項参照 )が定められて

いるが，いずれも TEQ値を求めるため，高分解能ガスクロマトグラフ高分解能質

量分析計 (HRGC/HRMS)により個々の同族・異性体を測定する超微量かつ高度な分

析法 2 0 ) - 2 4 ) となっている．上記の手法は，分析精度は高いものの，その操作の煩雑

さやコストなどの理由から，簡易で迅速な測定方法の開発・適用が大きな課題と

なっていた．このため，環境省では，平成 15 年 5 月に「ダイオキシン類簡易測定

法検討会」を設置し，生物検定法を中心に現在開発されている各種簡易測定法に

ついて，公定法を補完する方法としての適用可能性に関する技術的検討を行って

きた．この成果については，ダイオキシン類簡易測定法検討会報告書 (平成 16 年

5 月 ) 8 6 ) に詳しい．最近では我々が利用してきた CALUX ®  Assay法を含む幾つかの

簡易分析法について，ダイオキシン類対策特別措置法施行規則第 2 条第 1 項第 4

号の規定に基づき環境大臣が定める方法 (平成 17 年 9 月環境省告示第 92 号 )  1 9 )

として一部公定法の認可を受けた．図 1-6 には，ダイオキシン類簡易測定法検討

会で取り上げられてきた分析方法を示した．測定法は生物検定法と低分解能 MS

を用いた機器分析法に大別され，それぞれについて幾つかの手法が提案されてき

た．CALUX ®  Assay法はこの中で生物検定 (バイオアッセイ )法のレポータージーン

アッセイ法に分類される (詳細は第 3 章 )．各手法の詳しい説明は，文献 8 6 ) を参照

されたい．  

 

 

 

 

 

 

 

  

 

生物検定法  

Ah レセプター  

バインディングアッセイ法  

レポータージーンアッセイ法  

 

 

 

 

 

 

 

 

抗ダイオキシン類抗体を  

用いたイムノアッセイ法  

抗 Ah レセプター複合体抗体を  

用いたイムノアッセイ法  

Ah レセプターアッセイ PCR 法  

イオントラップ型  

(MS および MS/MS) 

低分解能質量分析計  

機器分析法  

磁場型 (二重収束型 )  中分解能質量分析計  

四重極型 (MS および MS/MS) 

8 6 )
図 1-6  ダイオキシン類簡易分析法の分類
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1.3.4 ダイオキシン類の調査と検出事例  

 ダイオキシン類の調査は，主に環境省や大学などの研究機関が主導して行われ

てきた．特に環境省が行ってきた調査は，全国一斉調査 8 7 ) ，常時監視調査 1 0 ) ，農

用地の実態調査 3 8 ) ，個別の媒体 (例えば底質コアや生物など )における詳細調査，

および排出インベントリー 8 4 ) に係わる調査などに分類される．  

全国一斉調査 8 7 ) は，平成 10 年度にダイオキシン類全国緊急一斉調査という名

称で大気 (400 検体 )，降下ばいじん (206 検体 )，公共用水域水質 (283 検体 )，公共用

水域底質 (205 検体 )，土壌 (286 検体 )，および水生生物 (368 検体 )の分析が行われた．

2000 年 1 月には，ダイオキシン類対策特別措置法 5 3 ) が施行され，この法に基づい

て都道府県が主体となってダイオキシン類の常時監視調査が行われるようになっ

た．この結果については，環境省が一括してとりまとめ，2000 年度以降毎年「ダ

イオキシン類に係る調査結果」というレポートで報告されている．2004 年度のレ

ポート 1 0 ) では，大気 (3,482 検体 )，公共用水域水質 (2,627 検体 )，公共用水域底質

(1,870 検体 )，土壌 (1 ,983 検体 )，および地下水質 (1 ,104 検体 )の調査結果が報告さ

れている．これらの結果を表 1-4 にとりまとめた．測定地点間のばらつきは大き

いが，大気および土壌の調査結果については，全ての地点で環境基準内となって

いた．一方，水質や底質などについては一部の地点に環境基準を超える汚染濃度

が確認されたが，これらの平均値としては年々低くなって来ている 1 0 ) ．  

ダイオキシン類排出インベントリー 8 4 ) は，ダイオキシン類対策特別措置法の規

程に基づき，都道府県によってとりまとめられた事業所別ダイオキシン類自主測

定データをベースにしている．この測定データを取るべき施設数は，2004 年度の

大気および水質基準適用施設数で計 16,707(全国 )である．この集計値に関する経

年変化は，既に図 1-4 で示した．  

 底質コアに関する研究は，国内・国外で多くの研究成果が報告されているが，

特に国内では，東京湾，大阪湾，宍道湖，鳥屋野潟 (新潟市 )，および琵琶湖など

で調査が行われてきた．東京湾の調査 8 8 ) では，1970 年頃の底質層におけるダイオ

キシン類濃度が最も高く (約 70pgTEQ/g)，大阪湾 8 9 ) では 1993 年頃の約 27pgTEQ/g

をピークにとるが，最近の底質までそれほど濃度が変わっていない．宍道湖でも

1970 年頃の約 18pgTEQ/gから現在の底質まであまり濃度が変わっていない 9 0 ) ．鳥

屋野潟は，その集水域の約半分が水田となっているためダイオキシン類の汚染も

大きいが， 1968 年頃の約 300pgTEQ/gをピークに，現在では 50pgTEQ/g程度まで

減少している 9 1 ) ．一方，我々の対象としている琵琶湖底質コアの調査 8 9 ) では，北

湖で 1982 年頃の約 21pgTEQ/g，南湖で 1973 年頃の約 28pgTEQ/gをピークに，現

在もそれほど濃度が変わっていない．  
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表 1-4 2004 年度ダイオキシン類に係る調査結果 (環境省 )  1 0 )

媒体名 平均値 濃度範囲 単位 検体数 環境基準値

大気 0.059 0.0083～0.55 pgTEQ/m3 3,482 0.6

公共用水域水質 0.22 0.0069～4.6 pgTEQ/L 2,627 1

公共用水域底質 7.5 0.050～1,300 pgTEQ/g 1,870 150

地下水 0.063 0.00032～0.67 pgTEQ/L 1,983 1

土壌 3.1 0～250 pgTEQ/g 1,104 1,000

 

 

 

 

 

 

 

 

 

1 .3 .5 ダイオキシン類の環境挙動  

 環境中に放出されたダイオキシン類の挙動は， 4 つの基本相 (空気，水，土壌，

および生物 )において，変換 (分解や同族・異性体間の変化など )，分配 (収着を含む )，

およびダイナミックな輸送プロセス等に支配されると考えられている (図 1-7)．  

こういった挙動は，具体的には，ダイオキシン類そのものの物性 (蒸気圧，水溶解

度，オクタノール・水分配係数 (K o w )，生物濃縮係数 (BCF)，ヘンリー定数など )

や環境中の水文・物質循環過程 (降水，沈着，流出現象など )に強く関係している．

これらの中で，これまでに報告されていることの一部を説明する．  

 

 
排出源 (焼却 ･排出，化学生産に伴う不純物などの排出 )  

変換プロセス (光分解，酸化，加水分解，生物分解 )  

環境中のダイオキシン類  

図 1-7  ダイオキシン類の環境中における変換・分配・輸送プロセスの概念図  
(参考文献 9 2 ) の図を筆者が加筆・修正 )  

分配・輸送プロセス  
気圏  

水圏  土壌圏  
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 ダイオキシン類の分解については，多くの成果があるが，その多くはラボ実験

によるものである．光分解は，ダイオキシン類が太陽光の紫外線 (280～ 330nm)領

域を吸収することによって起こる直接的な分解過程であるが，実際にはダイオキ

シン類が十分に紫外線を透過する媒体の中に存在している必要がある．この分解

のメカニズムとしては，還元的脱塩素化による低塩素化同骨格体の形成 9 3 ) が有力

とされているが，一部では C-O結合の分裂による光分解 9 4 ) も報告されている．一

方，対流圏の中で特に気体状で存在するダイオキシン類の分解については，反応

性ラジカルも大きく影響している．特に OHラジカルによる分解は，他のラジカル

に比べて地球上の存在量が多く，また，強い反応性を持つため大気環境中で重要

な分解過程となる．この OHラジカルによる気体状ダイオキシン類の分解速度は，

一定の条件下で実験とモデルによって推定 7 ) 8 ) されているが，前述の光分解に比べ

れば劣位である．また，大気中でもダイオキシン類の大部分は，粒子に収着して

いるが，この分解 9 5 ) については大気中から物理的に減少 (沈着など )する量に比べ

れば無視できる．その他，細菌類などによる生物学的分解 9 6 ) 9 7 ) も報告されている

が，多くは分解のための菌株の探索や，これを適用するなどの研究で，自然環境

中ではこれらの生物学的分解はあまり期待できないものと考えられる．  

 分配と輸送プロセスについては，ダイオキシン類の存在している基本相によっ

て挙動が異なる．それぞれの相における挙動を以下にまとめる．  

(1)  空気 (大気 )  

ダ イ オ キ シ ン 類 の 大 気 中 の 輸 送 お よ び 変 換 は ， 浮 遊 粒 子 状 物 質 (SPM: 

Suspended Part iculate  Matter)に収着されて存在しているか，それともガス状で

存在しているかで決まる．この気相 /粒子相の分配は，蒸気圧， SPM濃度，お

よび温度などに依存する 9 8 ) 9 9 ) ．一般に高塩素化ダイオキシン類 (OCDD/DFs)は，

低塩素化のものに比べて著しく粒子への分配割合が大きい 1 4 ) ．一旦大気中で

気相と粒子相に分配されたダイオキシン類は，環境条件にしたがって変換 (分

解 )しながら，やがて湿性沈着，乾性沈着および気相沈積により主に土壌へ移

行する．この移行現象の中で，乾性沈着が湿性沈着の約 5 倍ということ 1 3 ) や，

湿性沈着の中では Rainout(粒子浄化 )の方が Washout(気体浄化 )よりも影響が大

きい 1 4 ) との報告があるが，実際には環境条件などによっても異なる．  

(2)  水および底質  

 河川水などにダイオキシン類が流出するきっかけは，主に降雨などによる

流出現象によると考えられる．流出したダイオキシン類は，河川水中の流体

力学的な現象に依存しながら輸送される．また，ダイオキシン類は先に述べ

てきたように強い疎水性を持っているため，水中において溶存態あるいは SS

中の有機物に極めて強い収着性を持っていること 1 5 ) 1 6 ) が知られている．この

収着性に基づいて，水相と懸濁粒子相の分配には，しばしば有機炭素 -水分配

係数 (K o c )が用いられる．ダイオキシン類は，同族・異性体の種類によっても
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異なるが，概して K o c が大きい (10 4 ～ 10 7 (L/kg-OC)オーダー )ため汚染の比較的

大きい水系においては，ダイオキシン類のほとんどが粒子相に存在している

1 7 ) ．粒子相に分配されたダイオキシン類は，そのほとんどが分解されること

無く，最終的に底質に蓄積する．底質相では，物理的な巻き上げなどが起こ

らない限り，その中での再移動，光分解，生物学的分解がほぼ無視できる 1 0 0 ) ．

言い換えれば，流れなどによって攪乱の受けない底質には，過去の蓄積状況

についての歴史が保存されており，これを分析することによって過去の汚染

原因を推定することが可能となる．  

(3)  土壌  

 ダイオキシン類の基本相における優先度は，その物性によって推定するこ

とが可能である．ダイオキシン類のヘンリー定数は非常に低い値 (5 塩素化以

上のダイオキシン類で 1.0(Pa･m 3 /mol)以下 )であり，また log K o w は大きい (5～

10)ため，塩素化の数に関わらず土壌への存在量が極めて大きい．主に大気か

らの沈着や沈積によって土壌に移行したダイオキシン類は， K o c が大きいため

土壌中の有機物に強く収着し，その結果移動性は極めて低くなる 1 0 1 ) ．また，

その収着性については，フロイントリヒの吸着等温式を用いることで推定可

能である．このように蓄積性の高い土壌相に存在するダイオキシン類は，土

壌水分によるその鉛直・水辺方向への移動も，水溶解度が低い (10 - 1 0 (mol/ l )以

下のオーダー )ために，ほぼ無視できる 1 0 0 ) ．従って，土壌中のダイオキシン類

は主として 0～ 5cmに蓄積している 1 0 0 ) ．土壌中での分解については，  1 年単

位から 10 年単位で半減期 9 ) 1 0 2 ) を想定する必要がある．これらのことから，土

壌からダイオキシン類の一部が移行する現象としては，土壌そのものがダイ

オキシン類を収着した状態で流出するといったことが想定される．  

(4)  生物  

 生物には様々な種があるが，ここでは本研究に関係する植物に関して述べ

る．ダイオキシン類は，先に述べてきたように土壌中有機物への強い収着性

を有するため，土壌から陸上植物へ移行する量はごくわずかである．大気か

ら植物へ移行する系としては，主に湿性および乾性沈着によって，あるいは

呼吸などによって広葉や針葉中に取り込まれる 1 0 3 ) - 1 0 5 ) ．葉と大気との分配係

数 (Volume/Volume)も提案 1 0 6 ) されており，例えば 1,2,3,4-TCDDで 9.11*10 7 と報

告されているが，この場合 1gの葉は (密度を 1g/  cm 3 とすれば )  91.1m 3 の空気と

同じ量の 1,2,3,4-TCDDを含むことになる．そのため，植物中に蓄積している

ダイオキシン類は，決して無視できない量であることが分かる．  
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1.3.6 ダイオキシン類の法的規制  

 ダイオキシン類に係わる法的規制は，ドイツをはじめ欧米各国において 1990

年頃から構築されてきている．我が国においても，ダイオキシン類対策特別措置

法 5 3 ) が 1999 年 7 月に成立・公布され， 2000 年 1 月に施行された．新しい知見が

得られた際には適宜改訂され，2005 年末現在では，2005 年 4 月に最終改訂された

ものが施行されている．この法令の中では幾つかの基準値が制定 (2005 年末現在 )

されている．  

 ダイオキシン類としては， PCDDs， PCDFs，および Co-PCBs が対象とされ，臭

素化をはじめとする塩素化以外のハロゲン化ダイオキシン類についても検討され

ているが，現在のところ対象物質には入っていない．まず，ダイオキシン類を人

が生涯にわたって継続的に摂取したとしても健康に影響を及ぼすおそれがない一

日 当 た りの 摂 取 量を 2,3,7,8-TCDD の 量 と し て表 し た 「一 日 耐 用摂 取 量 」は，

4pgTEQ/kg 体重とされている．次に，一般環境中における媒体ごとの基準値と測

定方法については，以下の表 1-5 の通りに決められている．また，ダイオキシン

類の大気排出基準は，施設の種類あるいは規模別に設定されている (表 1-6)．  

 

 

 
表 1-5  ダイオキシン類に係わる環境基準値とその測定方法  

(ダイオキシン類対策特別措置法
5 3 ) )   

 

媒  体  基 準 値  測 定 方  法  

大  気  0 .6pgTEQ/m 3 以下  ポ リ ウ レ タ ン フ ォ ー ム を 装 着 し た 採 取 筒 を ろ 紙 後 段 に 取

り 付 け た エ ア サ ン プ ラ ー に よ り 採 取 し た 試 料 を 高 分 解 能

ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ 質 量 分 析 計 に よ り 測 定 す る 方 法  

水  質  

(水底の底質

を除く )  

1pgTEQ/l  以下  日 本 工 業 規 格 Ｋ 0 3 1 2 に 定 め る 方 法  

水底の底質  150pgTEQ/g 以下  水 底 の 底 質 中 に 含 ま れ る ダ イ オ キ シ ン 類 を ソ ッ ク ス レ ー

抽 出 し ，高 分 解 能 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ 質 量 分 析 計 に よ り 測

定 す る 方 法  

土  壌  1 ,000pgTEQ/ｇ以下 土 壌 中 に 含 ま れ る ダ イ オ キ シ ン 類 を ソ ッ ク ス レ ー 抽 出 し ，

高 分 解 能 ガ ス ク ロ マ ト グ ラ フ 質 量 分 析 計 に よ り 測 定 す る

方 法  

 
備  考  
1 基 準 値 は ， 2 , 3 , 7 , 8 - T C D D の 毒 性 に 換 算 し た 値 と す る ．  
2 大 気 お よ び 水 質 (水 底 の 底 質 を 除 く )の 基 準 値 は ， 年 間 平 均 値 と す る ．  
3 土 壌 に あ っ て は ， 環 境 基 準 が 達 成 さ れ て い る 場 合 で あ っ て ， 土 壌 中 の ダ イ オ キ シ ン 類 の 量 が  

2 5 0 p g T E Q / g 以 上 の 場 合 に は ， 必 要 な 調 査 を 実 施 す る こ と と す る ．  
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表 1-6  ダイオキシン類に係わる施設別大気排出基準値  

(ダイオキシン類対策特別措置法
5 3 ) )   

(単位： ngTEQ/m 3 N) 

番号  施設名  
新設施設の  

排出基準  

既設施設の

排出基準  

1  焼結鉱製造用焼結炉  0.1 1 

2 製鋼用電気炉  0.5 5 

3 亜鉛回収施設  1 10 

4 アルミニウム合金製造施設  1 5  

焼却能力 4t/h 以上  0 .1  1  

焼却能力 2t/h 以上 4ｔ /h 未満  1  5  

焼却能力 200kg/h 以上 2t/h 未満
5 廃棄物焼却炉  

焼却能力 200kg/h 未満  
5  10 
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第 2 章 GIS を利用した流域環境情報の整備 

2.1 GIS の有効性と近年の動向  

 GIS(Geographic  Information System)は，物体や事象の位置や形状，性質に関する

情報を扱うシステムである．データの測定から，入手，加工，表示，および解析

など様々な分野に渡る技術であり，1970 年代にカナダで始められた土地資源マッ

ピング・プロジェクトをきっかけに発展してきた．その後，特に北米防空システ

ムの開発など戦争・戦略のために GIS が使われるようになってから，急速に関連

技術が進歩した．しかしながら， 1990 年頃まではコンピュータの性能の制約や，

GIS 情報自体の整備の遅れなどもあって，技術的には整備されてきたが実際には

あまり使われていなかった．90 年代後半に入ると，測定技術 (Remote Sensing など )

の進歩とともに，国・行政レベルで GIS データの整備が開始され，我が国では国

土地理院をはじめとして地理情報を統括する組織が機能をはじめた．近年では，

ArcGIS(米 ESRI)など利便性の高い汎用 GIS ソフトが開発され，その標準的なデー

タ形式であるシェープ形式もデファクトスタンダード的なものとなってきている．

IT 技術の発展と普及に伴い， GIS を取り巻く環境は，ここ最近でも飛躍的な進歩

を遂げているが，その進歩に利用者の技術が追いついていない．そのため， GIS

はきれいな地図を作るソフトといわれたり， GIS さえ使ったら現象シミュレート

は出来るとの勘違いが起こる． GIS は自動的に地図を作ってくれたり，シミュレ

ーションしてくれたりしない．意志決定や情報提供を促すための一つの便利なツ

ールであり，どのような地図を作りたいか，どのような地図が分かりやすいか，

あるいは何をどのように計算すれば推定・解析が可能となるのかといった基本的

な知識のもとに利用されるべきものである．つまり， GIS の利用目的や方法を固

めておかなければ，複雑な GIS ソフトの機能に逆に使われるだけである．研究の

分野でも，「私は GIS の研究者」という人はほとんどいない．  

 近年の GISの発展は，データ取得技術の進歩，データ形式の標準化，ソフトの

機能充実，およびソフトの低価格化などに分類される．データの取得技術とは，

観測や測定技術とデータ提供・普及システム技術とに大別される．前者について

は，例えば，一般に広く知られているアメダス観測所の情報とレーダー観測情報

とを合わせて作成されているレーダーアメダス降水量分布なる情報がある．この

情報を GISに取り込むことによって，地域・場所別の降水量分布として，マスメ

ディアなどから情報発信されている．その他，衛星写真測量技術も空間分解能や

波長分解能が飛躍的に向上し，最近では Web上でも閲覧できるようになってきて

いる．一方，後者のデータ提供・普及システム技術とは，データ配布を専門に行

う組織が整備されることやインターネットを介した情報の転送 (すなわちダウン

ロード )技術のことである．近年の GIS指向や ADSLなどの普及に伴って，このシス

テムも整いつつある．例えば， Geography Network Japanや地理情報クリアリング

ハウス 3 3 ) など， GISデータの検索あるいはダウンロードを容易に行えるサイトな
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ども普及してきた．データ形式の標準化については，メタデータの標準化 (JMP2.0

形式 ) 3 5 ) 3 6 ) の動きがある一方，特に幾何情報についてはソフトの機能が充実して

きているために任意の汎用フォーマットへの変換 (エキスポート )も，様々なフォ

ーマットの情報を取り込む (インポート )機能も発展しており，現在ではあまりフ

ォーマットの違いが気にならない． GISソフトの普及に伴い，ソフトの価格も少

しずつ下がってきている．閲覧や簡単な変換機能が付いている程度の GISソフト

であれば，現在では無料で入手可能である．  
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2.2 整備データの項目と分類  

 本研究では，ダイオキシン類の流域挙動を推定するための主要な流域環境デー

タを主に GIS を用いて整備した．しかしながら，流域の特徴を表現するデータは

GIS データだけではない．流域の特徴を表現する情報全てを流域環境データと定

義し，これを以下に述べるように細分類した．  

流域環境データには，事象の時々刻々の変化を評価するための時間軸，事象の

空間的な広がりを評価するための空間軸，そして対象とする事象の状態を表現す

るための対象軸の 3 つの軸があり，これらを考慮して整理されなければならない．

その特性の違いから，本研究では流域環境データを① GIS データ，②観測データ，

③実測データの 3 つに大別した．以下にそれぞれのデータの定義と特徴を述べる． 

(1)  GIS データ  

GIS は空間属性 (e.g . ,  標高，土地利用，河川ライン  etc . )を地図上で表現し，

様々な解析に用いることのできるシステムである．ここでいう GIS データと

は，GIS を用いて作成および整理された位置情報を含むデータを指す．重ね合

わせ (オーバーレイ )や空間内挿，特性解析などの手段を通して新たな情報を得

ることが出来るため，上記 3 軸のうち空間軸を用いた評価を得意とするデー

タである．近年は，空間データの汎用フォーマットとして GIS 形式 (たとえば

shp 形式 )を用いることが多くなってきている．  

(2)  観測データ  

観測データとは，国，地方自治体および研究機関等がそれぞれの目的に応

じて観測・整備したデータのことであり，主に時間軸を持った情報を含んで

いる．例えば，降雨量や河川流量などの水文・気象データがそれにあたり，

流域内の汚染物質濃度や負荷量を推定・評価するために不可欠のデータであ

る．長期間に渡って客観的なデータが容易に得られる反面，調査地点，項目

などが限られており，研究目的の要求を満たさないこともある．最近は，国

土交通省の管理する「水文水資源データベース (Web)」がかなり普及し，これ

に関わる情報は，いつでもダウンロードすることによって入手が可能になっ

ている．  

(3)  実測データ  

実測データとは，本研究の目的を達成するために独自に実施されたサンプ

リング調査によるデータを指し，①や②の精度検証された公開データとは性

格が若干異なっている．本研究では，ダイオキシン類濃度や有機炭素含有率，

その他水質項目などのデータがそれにあたる．調査地点やその数，頻度，分

析項目など自由に設定できる反面，調査・解析対象の時間軸と空間軸を十分

に考慮した上でサンプリング計画を策定する必要がある．実測調査の詳細は，

第 3 章で説明する．  
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2.3  流域環境データの整備仕様と方法  

本節では，本研究で収集，整備および作成された主な流域環境データの出典や

整備仕様，方法などを説明する．  

(1)  衛星データ (GIS データ )  

 衛星データも位置情報を有する GIS データ (ラスタデータ )である．従って，GIS

解析ソフト (本研究では Arc/View9 または 9+Spatia l  Analyst )で扱うことが可能であ

るが，本格的な衛星データの前処理機能 (例えば大気補正や輝度補正など )は有し

ていない．そういった制約条件の中で，河口土砂流出の状況や土地被覆の変遷な

どの定性評価を試みた結果，一定の有効性を確認した．過去における広域的・継

続的な土地被覆の推定には衛星データが極めて有用 (唯一の方法であることもし

ばしば )であり，今後我々のような研究にも応用されることが望まれる．我が国で

は，標高や土地利用，水涯線などの社会基盤データの整備が進んでいるが，世界

的にはこの衛星データが代用されることも珍しくない．  

 本研究で GIS に取り込んだ衛星データの一覧を表 2-1a と表 2-1b に示す．デー

タの年次や出典は，図中に併記してある．これらの画像は，対象シーン内におけ

る雲量や目視判別によって比較的良質のものが選定された．受動型のセンサによ

る衛星画像では，特に大気 (雲 )の影響を強く受けるため，温帯モンスーン気候に

属する日本においては，地表面の特徴を捉えることの出来る画像数が限られてく

る．例えば Landsat の場合，回帰日数が 2 週間程度であるが，1 年に数枚程度しか

良質な画像データが得られない (日本国内の同一シーンの場合 )．これら本研究で

収集された衛星データは，全て図 2-1 に示すような形式でファイリングされた．  

上記で整備された衛星データの定性解析の一つとして，野洲川流域を対象に作

成されたナチュラルカラー画像 (Landsat  TM)を図 2-2 に示す．この図は，衛星デー

タの DN 値のうち，バンド 2，3，4 をそれぞれ Blue，Red，Green に割り当て，カ

ラー合成された画像データを GIS 上でジオリファレンスによって位置情報を整合

して流域界でクリップして作成した．ピンクからグレーにかけての色の部分は市

街化されている地域を示し，グリーンの部分は森林・植生域を表している．また，

その彩度によって密度・強度なるものが判別可能である．この図から，野洲川流

域は近年の都市化の影響がやや大きく，森林・植生域が若干少なくなっているこ

とが予想された．一方，河口における土砂流出の状況 (図 2-3)からは，琵琶湖へ流

入後の粒子挙動を推定でき，河口底質サンプリング地点の選定などに有用な情報

として活用された．  
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センサーコード
(Sensor Code)

データコード
(Product Code)

パス ロウ 観測年 観測月．日 衛星番号

ETM R60200 109

36
シーンセンター移動量＝

「-5」
(50%上方へシフト)

2000

06.15
09.19
11.22
12.08

LandSat　７

1984
08.14
10.01

1985 11.21

1986

03.13
04.14
08.20
10.23

1987

04.17
05.19
06.04
10.10
11.11

1988
01.14
06.06
06.22

1989

04.06
05.08
05.24
12.02

1990
04.09
04.25
12.05

1991

04.12
05.14
10.21
11.06
11.22

1992

02.10
03.13
06.01
09.21
10.23
11.24

1993 12.13
1994 8.26

1995

01.17
03.06
07.28
08.13
08.29
11.17
12.19

1996

02.21
04.25
07.14
07.30
09.16
10.02
10.18
11.03
12.21

1997

04.12
07.01
10.21
12.24

1998

03.30
06.18
07.04
08.21
11.25
12.27

1999

03.01
03.17
06.21
07.07
09.09
10.11

2000

01.15
03.03
04.04
05.06
05.22
06.07
08.10
08.26
10.13
11.14

109

36
シーンセンター移動量＝

「-5」
(50%上方へシフト)

R20100TM LandSat　５

表 2-1a 本研究で整備した衛星データ一覧
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1979
04.18
10.15

1980
09.03
10.09

1981

03.20
04.07
05.13
09.16

1982 12.07

1984
05.18
09.23
11.10

1985
06.06
09.26

1986 10.31

1984
04.24
05.10
10.01

1985 11.21

1986

03.13
04.14
08.20
10.23

1987

04.17
05.19
06.04
11.11

1988
04.19
06.06

1990
04.09
04.25

1991

04.12
05.14
10.21
11.06
11.22

1992
06.01
09.21
11.24

1993
05.19
08.23

1995
05.09
07.28
08.13

1996
04.25
07.14

1997
04.12
12.24

1992 11.17

1993
10.31
11.25

1994
10.14
10.24

1995
10.23
11.13

1996

07.25
07.26
07.30
07.31
08.20
09.04
09.15
10.06
10.21

1997

01.17
01.18
08.29
09.24

1998

07.23
07.29
08.03
12.11

1999 11.03

324

279と280
それぞれシーンセンター移

動量＝「-3」
(30%上方へシフト) Ｓｐｏｔ　２

1989 12.04

2000 5.29

HX（HRV-XS) R20200

MSS R20100

118

109

LandSat　４

Ｓｐｏｔ　１

LandSat　２

36
シーンセンター移動量＝

「-5」
(50%上方へシフト)

1998
03.30
06.18
07.04

LandSat　５

表 2-1b 本研究で整備した衛星データ一覧 (表 2-1a の続き )   
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S C E N E  H E A D E R  D ATA   L 5 T M  B K  * * * * * * * * * * *                                     B S Q  

7 0 1 0 2 0 3 0 4 0 5 0 6 0 7                                                                                  

S a t e l l i t e  :  L A N D S AT- 5    P r o c e s s i n g  L e v e l  :  B K        C e n t e r  L a t i t u d e  :  N 3 5 . 2 9 7       M u l t i  S c e n e  S e q .  N o .  :  0  

S e n s o r  :  T M              M a p  P r o j e c t i o n  :  U T M        C e n t e r  L o n g i t u d e  :  E 1 3 6 . 8 6 8    M u l t i  S c e n e  To t a l  N o .  :  0  

O b s .  D a t e  :  1 9 9 6 / 0 4 / 2 5    R e s a m p l i n g  M e t h o d  :  C C     N u m b e r  o f  P i x e l s  :  6 9 2 0      L o g i c a l  F o r m a t  :  C E O S - B S Q  

G a i n  M o d e  :              G e o - C o d e d  :                 N u m b e r  O f  L i n e s  :  5 9 6 5     P h y s i c a l  F o r m a t  :  I S O 9 6 6 0  

O r b i t a l  D i r e c t i o n  :  D      E a r t h  E l l i p s o i d  :  T O K Y O     D a t a  S i z e ( M B )  :  2 7 9 . 9         R e c o r d  F o r m a t  :  I S O 9 6 6 0  

P a t h - R o w  :  1 0 9 - 3 6                                    S a m p l i n g  R a t e  :          M e d i a  :  C D - R O M         

F u l l / S u b  S c e n e  :  F                                    B a n d s  P r e s e n t  :  ,   ,   ,   ,       N u m b e r  o f  Vo l .  :  1    

S c e n e  S h i f t  R a t e  :  - 5                                                        W / O  N o .  :  R 0 0 0 0 9 6 0 - 0 4 4   

C l o u d  C o v e r a g e  :  0 0                                                       P r o d u c t i o n  D a t e  :       

G r o u n d  S t a t i o n  :  H E O C                                                          N A S D A E O C           

G r a n u l e  I D  :  L 5 T M 1 9 9 6 0 4 2 5 D 1 0 9 0 3 6 _ B K R 0 U C T F 1  

図 2-1 衛星データの整備例 (1996 年 4 月 25 日， Landsa t5  TM True  Colo r )  
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1997 年 10 月 21 日の Landsat-TM 画像  

図 2-2 野洲川流域のナチュラルカラー画像例  

 

 

 

 

 

 

 

野 洲 川 河 口  

安 曇 川 河 口  

姉 川 河 口  

琵 琶 湖 南 湖  

図 2-3 琵琶湖南湖，野洲川河口付近 (左 )と北湖安曇川・姉川河口付近 (右 )の衛星画像  

(Landsa t5 ,  TM,  True  Colo r,  1990 年 4 月 9 日 )  
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(2)  国土数値情報と数値地図 (GIS データ )  

 国土数値情報は，国や地方自治体が中心となって整備されているデータの総称

である．我が国における多くの GIS データは，ここから入手可能である．以前は，

データの利用申請→許可→データの送付→データの利用といった手順を踏んで，

利用までに時間がかかったが，最近はインターネット上からダウンロードして容

易に利用することが可能である (但し，出典明記と著作権に注意 )．  

 国土数値情報や数値地図などの GIS データは，最近のインポートツールなどの

発展で，比較的容易に GIS に取り込むことが可能である．特にこれらのデータに

関しては，一部の GIS ソフトウェア形式 (shp 形式 )への自動変換ソフト (たとえば

ESRI ジャパン発行の数値地図変換ツール Ver4.61)などが市販されている．しかし

ながら，目的とする解析内容によっては，ソースデータそのものを扱う必要もあ

るため，やはりデータのハンドリングが重要な作業の一つであることに違いはな

い．  

本研究で利用した代表的な GIS データを表 2-2 にまとめた．この表に示された

GIS データ以外にも本データベースには多くの情報が統合されたが，ここでは説

明を省略する． GIS へのインポート・整備方法については，基本的には GIS ソフ

トウェア上の機能を利用したが，上述のとおり国土数値情報と数値地図について

はそれぞれ国土数値情報変換ツールと数値地図変換ツールが用いられた．また，

標高データと土地利用メッシュデータなどは，再配列プログラムを作成しマニュ

アルで変換・作成された．このようにして GIS に導入された全てのデータは，位

置情報をもとに整合しているためオーバーレイ解析や空間統計解析，二次的なデ

ータの作成や出力が容易に可能である．  

 

 

 

 

表 2-2 整備された主な GIS データ (主に国土数値情報と数値地図 )の一覧  

主題 ソースデータ データ形式 出典又は入手機関

標高 数値地図　標高50mﾒｯｼｭ ラスタ 国土地理院

土地利用
国土数値情報（L03-51M,

L03-62, ML03-03M, L03-09M）
ラスタ 国土交通省（国土庁）

河川ライン 国土数値情報（W02-07L） ライン 国土交通省（国土庁）

ダムサイト 国土数値情報（W01-07P） ポイント 国土交通省（国土庁）

道路密度 国土数値情報（N04-15M） ラスタ 国土交通省（国土庁）

植生 自然環境GIS　第二版 ポリゴン
環境省自然保護局
生物多様性センター

表層地質 20万分の1　地質図幅集（画像） ラスタ 産業技術総合研究所

行政界 行政界地図 ポリゴン ESRIジャパン

人口
国勢調査（平成7年, 平成12年）
町丁・字等別地図境域データ

ポリゴン 統計情報研究開発センター

降水量観測点 アメダスCDと国交省-水文資料 ポイント 気象庁及び国土交通省
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(3)  琵琶湖水深データ (GIS データ )  

 本研究では，琵琶湖底質について大規模なサンプリング調査が行われた．底質

の物理的な特性 (例えば粒径など )は，水深に大きく依存するため琵琶湖水深に関

する GIS データを整備した．利用したデータは，国土地理院発行の「琵琶湖湖沼

図 GIS データ」とした．本データを ArcView に取り込み，拡張機能の 3D Analyst

を利用して作成された琵琶湖 3 次元形状を図 2-4 に示した (琵琶湖は面積の割に浅

い平坦な形状をしているため水深を 100 倍して表示している )．この図を見て分か

るように，琵琶湖は北湖で深く，また，西部は崖状に東部は棚状になっている．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

南東上部からの視点  南東低部からの視点  

東部からの視点  

南部からの視点  

図 2-4 琵琶湖の立体図
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(4)  水文・水質・気象データ (観測・実測データ )  

 水文・気象データは，主に水文水質流出解析モデルに利用される．本研究で収

集した観測データ (表 2-3)は，1 時間単位を基本としたため，かなりの容量となっ

た．そこで，これらの観測データには数値情報部を圧縮した WDM 形式 (Watershed 

Database Management  format)を採用し，このデータの取り扱いには ANNIE Ver.2.0

または WDM Uti l を利用した．この WDM 形式は，国際的なデータ形式として広

く用いられており，様々なソフトで利用可能なバイナリ形式である．本研究で収

集された全ての水文・水質・気象データを一つの WDM ファイルに変換した結果，

数十 Mbyte 程度になった．  

収集されたデータのほとんどは検証済みの生データであるが，可能蒸発散量な

どの一部のデータはモデル式を用いた推定データ (詳細は第 5 章で説明 )である．

これらのデータを用いて，過去 10 年程度の再現計算が可能になる．  

 

(5)  ダイオキシン類測定データ  

 ダイオキシン類データには，大きく分けて本研究で定量された実測データと，

環境省や地方自治体などが中心となって測定・整備している観測データとがある．

前者 (本研究 )には，後に述べる CALUX ®  Assay法を用いたダイオキシン類濃度と公

定法を用いたダイオキシン類同族・異性体分布があり，後者 (自治体データ )には

環境省・地方自治体が直接観測しているデータと，焼却施設を持つ事業者が自主

的に測定して報告しているデータとがある (第 1 章第 3 節第 4 項参照 )．これらの

測定データは，調査された地点に関する情報を持っているため，本章の図 2-17「ダ

イオキシン類濃度が自主的に測定されている焼却施設の分布」に示すように GIS

データとして整備可能である．これらのデータの大部分は，文献およびインター

ネットを介して入手可能であり，本研究ではこれらのデータをとりまとめて利用

してした．なお，先に述べてきたようにダイオキシン類の起源の一つとして農薬

に含まれていた不純物が重要であるが，この測定データとしては，農林水産省な

どが公開しているもの 3 7 ) 3 8 ) が利用可能になっている．  
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60161_○○.prn
60196_○○.prn
60216_○○.prn
60226_○○.prn
60236_○○.prn
60415_○○.prn
60416_○○.prn
60417_○○.prn
60418_○○.prn
60419_○○.prn
60420_○○.prn
60421_○○.prn
60422_○○.prn
60424_○○.prn
60439_○○.prn
60440_○○.prn
koave_○○.prn

表 2-3 野洲川流域の水文・気象データ一覧  

Available-Data-Period
(yr)

TSTYPE
TCODE

(Data Unit)
Source File

Name
STAID Description

1987(1)-2001(15) PREC hr (mm/hr) 60161 アメダス降水量(近江八幡)
1987(21)-2001(36) PREC hr (mm/hr) 60196 アメダス降水量(蒲生)
1987(41)-2001(56) PREC hr (mm/hr) 60216 アメダス降水量(大津)
1987(61)-2001(76) PREC hr (mm/hr) 60226 アメダス降水量(信楽)
1987(81)-2001(96) PREC hr (mm/hr) 60236 アメダス降水量(土山)
1990(101)-1998(109) PREC hr (mm/hr) 60415 国交省降水量(大河原)
1990(111)-1998(119) PREC hr (mm/hr) 60416 国交省降水量(笹路)
1990(121)-1998(129) PREC hr (mm/hr) 60417 国交省降水量(水口)
1990(131)-1998(139) PREC hr (mm/hr) 60418 国交省降水量(甲賀)
1990(141)-1998(149) PREC hr (mm/hr) 60419 国交省降水量(新田)
1990(151)-1998(159) PREC hr (mm/hr) 60420 国交省降水量(春日)
1990(161)-1998(169) PREC hr (mm/hr) 60421 国交省降水量(東寺)
1990(171)-1998(179) PREC hr (mm/hr) 60422 国交省降水量(野洲)
1990(181)-1998(189) PREC hr (mm/hr) 60424 国交省降水量(雲井)
1990(191)-1998(199) PREC hr (mm/hr) 60439 国交省降水量(野洲川)
1993(204)-1998(209) PREC hr (mm/hr) 60440 国交省降水量(上砥山)
1990(211)-1998(219) PREC hr (mm/hr) AvePREC 国交省降水量(面積加重平均)
1988(221)-2000(233) DAMI hr ysdmi_○○.prnm3/sec( ) Inflow 野洲川ダム　流入流量
1988(241)-2000(253) DAMD hr m3/sec) ysdmd_○○.prn( Discharge 野洲川ダム　放流流量
1988(261)-2000(273) DAMI hr m3/sec) ozdmi_○○.prn( Inflow 青土ダム　流入流量
1988(281)-2000(293) DAMD hr m3/sec) ozdmd_○○.prn( Discharge 青土ダム　放流流量
1988(302)-2000(314) INTK hr m3/sec) ishii_○○.prn( Intake 石部頭首工　取水量
1988(322)-2000(334) INTK hr m3/sec) minai_○○.prn( Intake 水口頭首工　取水量
1993(341)-2000(348) INTK hr m3/sec) sayai_○○.prn( Intake 佐山合同井堰　取水量
1993(351)-2000(358) INTK hr m3/sec) ttisi_○○.prn( Intake 土山合同井堰　取水量
1993(361)-2000(368) INTK hr m3/sec) ttyoi_○○.prn( Intake 土山揚水機　取水量
1993(371)-2000(378) INTK hr m3/sec) akyoi_○○.prn( Intake 鮎川揚水機　取水量
1993(381)-2000(388) INTK hr m3/sec) bdyoi_○○.prn( Intake 菩提寺揚水機　取水量
1993(391)-2000(398) INTK hr m3/sec) omtoi_○○.prn( Intake 思川頭首工　取水量
1988(402)-2000(414) DISC hr m3/sec) ishid_○○.prn( Discharge 石部頭首工　還元量
1988(422)-2000(434) DISC hr m3/sec) minad_○○.prn( Discharge 水口頭首工　還元量
1993(441)-2000(448) DISC hr m3/sec) sayad_○○.prn( Discharge 佐山合同井堰　還元量
1993(451)-2000(458) DISC hr m3/sec) ttisd_○○.prn( Discharge 土山合同井堰　還元量
1993(461)-2000(468) DISC hr m3/sec) ttyod_○○.prn( Discharge 土山揚水機　還元量
1993(471)-2000(478) DISC hr m3/sec) akyod_○○.prn( Discharge 鮎川揚水機　還元量
1993(481)-2000(488) DISC hr m3/sec) bdyod_○○.prn( Discharge 菩提寺揚水機　還元量
1993(491)-2000(498) DISC hr m3/sec) omtod_○○.prn

hkevap_○○.prn
gmevap_○○.prn
otevap_○○.prn
skevap_○○.prn
ttevap_○○.prn

(

 

Discharge 思川頭首工　還元量

Available-Data-Period
(yr)

TSTYPE
TCODE

(Data Unit)
Source File

Name
STAID Description

1990(504)-2000(514) EVAP hr (mm/hr) Evaporation 可能蒸発散量（彦根）
1990(524)-2000(534) EVAP hr (mm/hr) Evaporation 可能蒸発散量（蒲生）
1990(544)-2000(554) EVAP hr (mm/hr) Evaporation 可能蒸発散量（大津）
1990(564)-2000(574) EVAP hr (mm/hr) Evaporation 可能蒸発散量（信楽）
1990(584)-2000(594) EVAP hr (mm/hr) Evaporation 可能蒸発散量（土山）
1989(603)-2000(614) FLOW hr m3/sec) WDMUtilで直接入力(

 

Obs_Flow 実測 日流量（野洲地点）
1989(623)-2000(634) FLOW hr

 

 

 

(m3/sec) WDMUtilで直接入力 Obs_Flow 実測 日流量（三雲地点）
1989(643)-2000(654) FLOW hr m3/sec) WDMUtilで直接入力( Obs_Flow 実測 日流量（柏貴地点）
1989(663)-2000(674) FLOW hr m3/sec) WDMUtilで直接入力( Obs_Flow 実測 日流量（宇川地点）
1989(683)-2000(694) FLOW hr m3/sec) WDMUtilで直接入力

WDMUtilで直接入力

WDMUtilで直接入力

( Obs_Flow 実測 日流量
1991(701)-2000(710) WQSS hr (mg/L) Obs_SS 実測 水質(SS)濃度(服部地点)
1991(721)-2004(734) WQSS hr (mg/L) Obs_SS 実測 水質(SS)濃度(三雲地点)
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2.4 GIS を用いた流域特性の解析  

 本節では，ArcView の Hydrology 機能を利用した流域界の作成方法を説明し，本

研究の対象流域である琵琶湖流域，野洲川流域，安曇川流域および姉川流域の流

域特性を抽出する．これらの特性について考察する．  

2 .4 .1 流域界の画定方法  

流域界は分水界とも呼ばれ，その名のとおり流入・流出する河川が異なるとき

の境界を示している．つまり，野洲川流域の流域界とは，野洲川に流達する領域

をポリゴンで表記した情報となる．この流域界は一般に標高データから作成され

るが，この方法で流域界を作成できるのは標高差が得られる地点についてであり，

琵琶湖流入地点 (河口 )付近など最下流部では適切な流域界を作成することが困難

である．そこで，本研究では，二つの方法で流域界を作成した．第一に，図 2-5

に示すように中・下流部までは標高データに基づく流域界に従う (赤のハッチング

のエリア )とし，最下流部付近では最近隣内挿法によって，より近いほうの河川に

流れ込むという仮定 (緑のハッチングのエリア )で流域界を画定した．これらの流

域界をマージ (結合 )して，一河川流域界 (ハッチングの論理和 )を作成した．この流

域界は実際に見るとやや不自然であるが，流域特性と河口あるいは湖岸底質との

関係を解析するには，影響エリア＝流域界と捉える方が適切であるため，このデ

ータを用いることとした．第二に，中流までの標高データに基づく流域界 (赤のハ

ッチングのエリア )を元に，下流の方は河川に沿った形で任意に流域界を作成する

方法を利用した．踏査調査によれば，特に扇状地形の流域では，下流域の水は下

水処理場または小河川を通じて直接琵琶湖に流入しているということが多かった．

そのため，流出解析のように，河川流量や水質が評価の対象となる場合は，この

第二の方法で作成された流域界を用いることとした．  

なお，厳密な流域界を作成する際には，実際に各対象流域を踏査調査すること

によって修正・検証されることが必要であるが，本研究では流域規模がやや大き

いためにこれを省略した．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

琵琶湖 

標 高 データに基 づいて 

画 定 された流 域 界  

最 近 隣 内 挿 法 に基 づいて

画 定 された流 域 界  

図 2-5 流域界作成の概念図  
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本研究で利用した GIS ソフト (ArcView)には，標高データを基に自動的に流域界

を作成する機能 (Hydrology)が付加されている．このメカニズムを以下に説明する．

Hydrology の機能は，図 2-6 に示されたフローで流域界を作成する．  

 

グリッド標高データ  

Sink 

Fi l l  

F lowDirect ion  

FlowAccumulat ion  

Watershed 

図 2-6 Hy dro logy を用いた流域界作成のフロー  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

・Sink：Sink リクエストは標高データに存在するシンク (くぼみ )を全て識別する．

シンクとはその周囲全ての標高値よりも高度が低い部分であるため水理解

析上の問題を生じるメッシュである．  

・ Fil l： Sink リクエストでシンクが存在する場合には，シンクを全て埋める作業

が必要となる．これを行うのが Fil l リクエストである．実際の処理では Fil l

リクエストと Sink リクエストが交互に行われ，流域内のシンクが全て解消

されるまで作業が続けられる．  

・FlowDirection：FlowDirect ion リクエストは任意のセルからその周囲にある 8 個

のセルに対して傾きを計算し，最も大きな傾きを持つ方向を決定するモジ

ュールである．本リクエストでは，流下方向をそれぞれあらかじめ定めら

れたセル値で定義している．  

・FlowAccumulation：FlowAccumulat ion リクエストは，FlowDirect ion リクエスト

で決定された流れ方向を基に，任意のセルについて，その上流にあるセル

の合計数を計算する．一定以上の数になると，河川に相当するセルとなる．  

・ Watershed： Watershed リクエストは， Fil l された標高データ， FlowDirect ion テ

ーマおよび FlowAccumulat ion テーマを読み込んで，任意地点における流域

界を自動的に画定するモジュールである．  
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本研究の第一の方法で作成された主要な琵琶湖流入河川の流域界を色分けし

て図 2-7 に示した．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

図 2-7 琵琶湖に流入する主要河川の流域界
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2.4.2 研究対象流域の概要  

本研究では，琵琶湖流域内で地形や土地利用特性などが異なる主要な河川流域

として①野洲川流域，②安曇川流域 (隣接する鴨川流域も考慮 )，③姉川流域を選

定した．各流域の位置，地形および地形鳥瞰図をそれぞれ図 2-8～図 2-10ab に示

した．これらの図は，主に GIS ソフト (ArcView+Spatial  Analyst+3D Analyst)と前節

で整備された流域環境データを用いて作成された．各流域の主な河川流路総延長

は，40km～ 60km 程度 (図 2-11)とそれほど違わないが，安曇川流域と姉川流域につ

いては複雑な峡谷が広く分布しているのに対して，野洲川流域は一部上流域を除

いてなだらかな扇状地形になっていることが分かる．各流域のスロープ・起伏を

比較するために，主な河川の河道縦断地形と流域平均傾斜率 (＝ (流域表面積－水

平面投影面積 ) /水平面投影面積 )をそれぞれ図 2-11 と表 2-4 に示した．野洲川上流

には，二つのダム (野洲川ダムと青土ダム )や幾つかの堰があり，流路が遮断され

ていることも含めて考慮すると，土砂流出に影響するスロープ・起伏の特性は「野

洲川流域＜＜姉川流域≒安曇川流域」の順に大きいと推測される．  
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琵琶湖  

姉川流域 

(373km 2 ) 

安曇川流域

(315km 2 ) 

鴨川流域 

(51km 2 ) 

野洲川流域

(397km 2 ) 

 

 
図 2-8 研究対象流域の位置 (野洲川流域，安曇川流域および姉川流域 )  
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河川

流域界

琵琶湖

姉川流域  安曇川流域  

野洲川流域  

図 2-9 研究対象流域の地形図 (標高図 )
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姉川流域 (上空より北方向視点 )  

安曇川流域 (上空より南方向視点 )  

図 2-10a 研究対象流域の地形鳥瞰図 (T IN 画像 ,  視点は任意 )  
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野洲川流域 (上空より北方向視点 )  

図 2-10b(続き ) 研究対象流域の地形鳥瞰図 (T IN 画像 ,  視点は任意 )  
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図 2-11 各流域における主要河川の河道縦断地形  
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項　　目 野洲川流域 安曇川流域 姉川流域

水平面投影面積 [km
2
] A 397 315 373

流域TIN表面積 [km
2
] B 417 362 434

 起伏に関する指標 （B-A）／A 0.050 0.149 0.164

但 し ， 安 曇 川 流 域 の 情 報 は ， 鴨 川 流 域 分 を 除 く  

表 2-4 各流域における起伏の違い

 

 

一方，各流域の土地利用面積比率と土地利用マップを図 2-12，図 2-13 に示した

(データの出典は国土数値情報 L03-09M; 平成 9 年土地利用メッシュ )．土地利用は，

ダイオキシン類の起源に関する情報として，極めて重要なデータである．全ての

流域について下流の河川近傍に水田が広がっていることが分かる．野洲川流域は

琵琶湖流域における標準的な土地利用割合を示しており，一方で安曇川流域と姉

川流域は森林割合が 9 割程度という特性を持っている．本研究では，昭和 51 年，

昭和 62 年，平成 3 年および平成 9 年について，それぞれ同様の手法で土地利用割

合を算定したが，どの流域においても大きくとも数 %程度の変化しか見られなく，

過去 30 年程度における土地利用の改変はそれほど大きくないという結果が得ら

れた (図 2-14 は昭和 51 年と平成 9 年で土地利用が変化した場所を示す )．  

流域人口については，財団法人統計情報研究開発センター発行の平成 12 年町

丁・字等別人口データを GIS 環境に導入 (図 2-15)し，流域ごとに集計することに

よって算定した．その結果，琵琶湖流域全体で 1,275,000 人，野洲川流域で 142,500

人，安曇川流域で 16,700 人，姉川流域で 26,500 人となり，やはり野洲川流域が他

の流域に比べて 5～ 9 倍程度多いことが分かった．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

0% 20% 40% 60% 80% 100%

野洲川流域

安曇川流域

姉川流域

琵琶湖流域

土地利用面積割合（平成9年）

森林 水田 その他農地 市街地 その他

但 し ， 安 曇 川 流 域 の 土 地 利 用 は 鴨 川 流 域 の 除 き ， 琵 琶 湖 流 域 の 土 地 利 用 は 琵 琶 湖 を 含 む  
図 2-12 各流域における土地利用面積比率の比較  
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姉川流域  安曇川流域  

野洲川流域  

図 2-13 研究対象流域の土地利用マップ (平成 9 年 )  
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土 地 利 用 が変 化 した場 所  

土 地 利 用 が変 化 しなかった場 所  

 

 図 2-14 土地利用変化地点の分布 (昭和 51 年から平成 9 年にかけて )  
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図 2-15 人口密度の分布 (平成 12 年国勢調査 )
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図 2-16 には，各流域における植生の分布を示した．植生は，土壌有機物の主な

起源であるとともにダイオキシン類の移行過程に関係 1 0 3 ) - 1 0 6 ) していると考えられ

ている．野洲川流域ではアカマツ群集 (50%)が優先し，安曇川流域ではミズナラ

(32%)とスギ (21%)が多く，姉川流域ではミズナラ (58%)が大部分を占めている．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

野洲川流域  

安曇川流域  姉川流域  

図 2-16 研究対象流域の植生マップ  (昭和 53～ 62 年 )  
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図 2-16(植生マップ )の凡例 1   
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図 2-16(植生マップ )の凡例 2(続き )   
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また，近年のダイオキシン類の主要な起源である，廃棄物焼却施設分布を図 2-17

に示した (データの出典は，地方自治体におけるダイオキシン類自主測定結果資料 ;  

2001 年度 )．各施設から排出されるダイオキシン類の主な影響は，大きく見積もっ

た場合 (煙突実体高 100m，主風向を仮定 )でも数 km以内の範囲にあるため 111 ) ，野

洲川流域の汚染ポテンシャルが最も高く，次いで姉川流域，安曇川流域の順にな

っていることが推測できる (図 2-17 中の焼却施設分布は，地点の分布であり，施

設規模や煤煙濃度などは考慮されていない )．なお，データの作成方法や排出量な

ど詳細については，第 4 章第 2 節で詳しく述べる．  

図 2-18 に各流域における 2001 年の風配図を示した．各流域とも，北西よりの

風の頻度がやや多い結果となっているが，野洲川流域に比べて安曇川・姉川両流

域の方が，風速が若干大きい．ただ，全国的な平均と比較すると，各流域ともに

それほど突出した傾向は伺われなかった (データの出典は，アメダス観測年報 2001

年 )．  
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図 2-17 琵琶湖流域付近における廃棄物焼却施設の分布  (平成 13 年 )  
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琵琶湖  

安曇川流域  

野洲川流域  

姉川流域  

図 2-18 研究対象流域の風配図  
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2.5 第 2 章まとめ  

本章では， GIS の有効性と近年の動向や本研究でとりまとめられた流域環境デ

ータの説明，これを利用した流域特性の抽出・解析などを論述した．その中で，

GIS 技術の発展はめざましいが，利用者の技術はそれに追いついていないこと，

GIS は意志決定支援情報の作成などといった目的に応じて利用される「ツール」

であることを述べた．また，利用可能な多くの情報を体系的に分類し，それぞれ

適するフォーマットにて，データベースが作成された．  

従来から流域界の作成については，特に低平野域で困難であったが，研究の目

的に応じて流域界を適切に作り分ける手法を提案した．この流域界を用いて，本

研究の対象流域である野洲川流域，安曇川流域および姉川流域の流域特性を抽出

した結果，野洲川流域には，水田が広く分布し，付近に廃棄物焼却施設も多いこ

とから，ダイオキシン類の潜在的な汚染が大きい流域であること，また，河口域

へのダイオキシン類の流出負荷も大きいことが予想された．一方，安曇川・姉川

両流域の地形的特性は似通っているが，焼却施設の分布や土地利用比率の違いか

ら，ダイオキシン類の挙動・汚染ポテンシャルに若干の違いが見られることが予

想された．本研究で集計された主な流域特性を表 2-5 にまとめて示す．  

 

 

 

 

 

 
安曇川流域

315
16,700
0.149

ﾐｽﾞﾅﾗ群落(32%)
ｽｷﾞ･ﾋﾉｷ･ｻﾜﾗ(21%)

2

野洲川流域 姉川流域

流域面積 (km
2
) 397 373

流域人口 (人) 142,500 26,500
平均スロープ (-) 0.05 0.164

優先植生
ｱｶﾏﾂ群集(50%)

ｽｷﾞ･ﾋﾉｷ･ｻﾜﾗ(33%)
ﾐｽﾞﾅﾗ群落(58%)
ｱｶﾏﾂ群集(15%)

土地利用割合

焼却施設数 34 5

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 田および農用地 森林

 

 

 

 

市街地（建物・幹線交通・その他用地） その他（河川・湖沼・ゴルフ場・荒地）

表 2-5 流域特性のとりまとめ表  
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第 3 章 サンプリング調査の概要と分析方法 

第 1 章第 3 節で述べてきたように，ダイオキシン類は廃棄物焼却場などの焼却

施設から大気環境中に放出されており，その多くは最終的に乾性・湿性沈着によ

って陸域圏に広く供給されると考えられている．また，ダイオキシン類は過去に

大量に使用された農薬類 (PCP， CNP など )に副生成物として含まれ， 1960～ 80 年

頃に大量に水田に散布されている．このように陸域の土壌に供給されたダイオキ

シン類は疎水性が強いため，主に土壌粒子の有機成分に収着して存在しているこ

とが知られている．これらの土壌は，降雨によって河川・湖沼などの水環境中に

流出するが，ダイオキシン類も同様に土壌粒子に収着したままの状態で輸送され

ると考えられるため，これらの環境中での挙動は流域単位で考える必要がある．  

上述のことから，ダイオキシン類の環境中の挙動を捉える際は，流域圏を対象

として土壌，河川水，底質 (河川，河口および湖沼 )などを広く調査・分析する必

要がある．そこで，本研究では琵琶湖に流入する代表的な河川流域 (野洲川，安曇

川および姉川流域 )を対象にサンプリング調査を行った．また，琵琶湖底質におけ

る汚染メカニズムの解析を行うため，①琵琶湖全体を網羅的に調査する表層底質

(泥深 0～ 10cm)，②水深 10m のコンターラインと琵琶湖流入河川を基準とした湖

岸底質 (泥深 0～ 10cm)，③琵琶湖第 3 環流の中心付近の底質コア (泥深 0～ 31cm)，

および④河川・河口底質を採取した．さらに野洲川河川水および北湖・南湖水を

対象にサンプリング調査を行った．採取されたサンプルは，凍結乾燥された後，

ダイオキシン類濃度や粒子特性 (有機炭素含有率と粒径 )の測定に供された．   

本章では，本研究で実施されたサンプリング調査の概要 (地点および方法 )，お

よび採取された試料の分析項目とその方法について説明する．なお，分析の結果

や考察は，第 4 章 (主に土壌関係 )，第 5 章 (主に水関係 )，および第 6 章 (主に底質

関係 )で論述する．  
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3.1 サンプリング地点と項目および方法    

本研究で実施されたサンプリング調査では，表層土壌，湖沼・河川水，および

底質を採取した．得られたサンプル数の内訳を表 3-1 にまとめた．   

 

 
表 3-1  本研究で採取されたサンプル数の内訳 

 

 野洲川流域 安曇川流域 姉川流域 鴨川流域

森林土壌 土壌コア採泥器/ステンレスシャベル 約 5cm 26 26 20 6

水田土壌 土壌コア採泥器/ステンレスシャベル 約 30cm 20 10 14 5

その他土壌 ステンレスシャベル 表層 数cm 13 0 0 0

河川底質 ステンレスシャベル 表層 数cm 31 10 0 6

河口底質 KK式コア採泥器 10cm 56 20 22 0

ダム底質 エクマンバージ採泥器 約 10cm 10 0 0 0
河川水

（溶存態および懸濁態）
ステンレスバケツ又は電気ポンプ - 46 1 0 0

202 67 56 17

琵琶湖における媒体 サンプラ名称 採取深さ

湖岸 エクマンバージ採泥器 約 10cm

北湖表層 KK式コア採泥器 10cm

南湖表層 KK式コア採泥器 10cm

北湖コア 特注大型コア(20cm径)採泥装置 ～31cm（29層）

琵琶湖水
（溶存態および懸濁態）

電気ポンプ 表層

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 注）上記
注）河川

の数は，有機炭素などの測定のみを行ったサンプルは対象外とし，ダイオキシン類を含む測定を実施したサンプル数を示す．
水は，溶存態と懸濁態に分画して測定しているが，ここでのサンプル数は合わせて1としている．

29

97

2

サンプル数小計

流域における媒体
サンプル数

サンプラ名称 試料深さ

11

サンプル数小計

サンプル数

30

25
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3.1.1 表層土壌のサンプリング  

水田への人為的なダイオキシン類の供給などを考慮すると，表層土壌における

ダイオキシン類濃度は，土地利用ごとに異なった特性を持つと考えられる．そこ

で本研究では，野洲川，安曇川 (隣接している鴨川も含む )および姉川流域の土地

利用 (森林，水田 )を考慮し，図 3-1 に示すような分類で土壌サンプリング調査を

実施した．これらの流域の特徴については，第 2 章第 4 節および第 5 節を参照さ

れたい．サンプリング地点は，流域全体を広くカバーするように設定し (図 3-2)，

また，項目別のサンプル数内訳とサンプリング日時はそれぞれ表 3-1 と図 3-1 に

示した．  

森林・水田土壌のサンプリング方法は｢ダイオキシン類に係る土壌調査測定マニ

ュアル｣ 2 0 ) に従った．森林土壌に供給されたダイオキシン類は，主に深さ 5cmまで

の土壌粒子に収着している 1 0 0 ) ため，表層から 5cmまでの土壌試料 (約 500g drysoi l )

を対象に，土壌コアサンプラまたはステンレス製スコップによって採取された．  

また，水田土壌については，代掻きなどによる土壌攪拌があるため，深さ 30cmま

での土壌 (約 500g drysoi l )を対象として，上記と同じ方法でサンプリングを行った．

採取された土壌はステンレス製シリンダーボトルに充填し，実験室まで速やかに

冷蔵輸送され，凍結乾燥処理に供された．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

土壌サンプリング調査  

図 3-1  土壌サンプリング調査の分類

野洲川流域  
(2001 年 10～ 12 月 ,  
2002 年 9～ 10 月 )  

安曇川流域  
(2003 年 4～ 5 月 )  

(鴨 川 流 域 (2003 年 10 月 ) )  

姉川流域  
(2003 年 10 月 )  

 

水田土壌調査  森林土壌調査  その他土壌調査  
(道 路 粉 塵 ，ゴ ル フ 場 な ど )  

調査対象の媒体

調査対象の流域
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凡  例  

森 林 土 壌   

水 田 土 壌  

その他 土 壌   

河 川 底 質   

ダム湖 底 質   

河 口 底 質   

琵 琶 湖 表 層 底 質   

琵 琶 湖 湖 岸 底 質  

琵 琶 湖 コア底 質   

河 川 水   

琵 琶 湖 水   

NLS-1C 地点  

図 3-2  調査分類別・試料別サンプリング地点一覧図  
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3.1.2  河川水と湖水のサンプリング  

河川水および湖水調査の分類は図 3-3 と表 3-2 にとりまとめた．まず，河川水

におけるダイオキシン類流出挙動の実態について調べるため，流域土壌調査が詳

細に実施された野洲川を主な対象として，晴天時，降雨流出時，および代掻き流

出時のイベント調査を行った．イベント調査では，主にダイオキシン類の測定サ

ンプルを採水するためにその採水量も大量になることから，河川水中濃度の時間

変化や日変化の推定は難しい．そこで， SS や TOC などの水質項目をダイオキシ

ン類濃度の指標とし，その時間変化を調査することとした．その調査・採水の方

法としては自動採水装置 (ISCO6712 型 )を利用して 1 時間～ 1 日単位程度の連続調

査を野洲川流域で行った．また，野洲川の河川水中ダイオキシン類濃度と存在形

態について，安曇川のそれらとを比較するためのサンプリング調査，さらに，湖

水との比較をするため琵琶湖北湖および南湖においての湖水のサンプリング調査

も行った．野洲川と琵琶湖における採水地点は，サンプリング地点一覧図 (図 3-2)

と野洲川流域の拡大図 (図 3-4)に，また試料の数 (内訳 )と日時については調査分類

別に図 3-3 と表 3-2 に示した．   

河川水の採水地点は，その集水域における森林および水田の土地利用割合や支

流の影響などを考慮し，野洲川上流，中流 (水口頭首工付近と三雲観測所付近 )，

下流 (川田橋付近 )，特徴的な野洲川流入支川の下流 (杣川，泉川，および家棟川 )，

および安曇川中流に設定した．  

 野洲川上流地点は，その集水域の土地利用がほぼ森林でカバーされており，河

川水は主に森林流出水で形成されている．そのため，河川水中ダイオキシン類の

特性 (あるいは収着特性 )は，森林土壌のそれと類似することが予想され，自然系

のモデル流出の推定に有効であると考えられる．流出時の河川水中ダイオキシン

類は，SS の増加に伴って懸濁態がほとんどであると考えられるが，これまであま

り重要視されてこなかった晴天時の場合には，溶存態のダイオキシン類割合が無

視できない可能性がある．  

野洲川中流の水口頭首工地点は，上流に比べてやや集水域の水田が多くなって

いる．また，この地点では野洲川本川を一時堰き止めて農業用水のための取水を

行っているため，この河川水は農地流出を解析する際のバックグランド的な意味

合いを持っている．季節にもよるが，特に灌漑期では水口頭首工より下流の流量

がかなり減少する．頭首工には，固定堰と可動堰が併設されているため流速がか

なり遅くなっており，底質への沈降によって SS や懸濁態ダイオキシン類が減少し

ている可能性もある．野洲川中流の三雲観測地点は，杣川や泉川が合流した後の

地点で，川幅も広く流量も比較的多くなっている地点である．また，集水域には

水田も広がっており，国道 1 号線が通っているなど市街化が進んでいる地域でも

ある．この地点を設定した最も大きな理由は，第 5 章で述べるように，流量およ

び水質 (SS)自動観測施設があるためである．一部欠測はあるものの，1 時間単位の

   55
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実測データを入手することが可能である．野洲川下流の川田橋地点は，川幅もか

なり広く，流量も多い地点である．河口手前に位置するため，野洲川流域全体の

特徴を反映するとともに，琵琶湖への直接的な流出負荷を推定することが可能な

地点である．  

野洲川の最も大きな支川である杣川については，北杣橋付近 (杣川下流 )に調査

地点を設定した．杣川は，野洲川本川のように大規模な取水施設 (ダムや頭首工 )

が無いため，流量や SS，ダイオキシン類の挙動が比較的捉えやすいと考えられる．

集水域には，水田域も含まれているため，河川水にもその影響が確認されると予

想している．また，水田流出の影響を調べるため，集水域のほとんどが水田であ

る泉川および家棟川 (流入支川の新川を含む )の下流に調査地点を設定した．泉川

は，野洲川中流に位置し，圃場整備された水田地帯の排水を集めて，最終的に三

雲観測地点の直ぐ上流で野洲川本川に合流する．泉川流域 (水田地帯 )の主な水源

は，農業用水として水口頭首工から取水された水である．一方，家棟川は，野洲

川の下流に位置しているが，野洲川本川には流入せずに琵琶湖に直接注いでいる

河川である．下流の広大な水田地帯の真ん中を流れているため，水田排水の特徴

を極めて強く反映する河川である．  

琵琶湖水については，志賀町近江舞子の雄松崎湖岸から西に約 6km の地点 (北

湖 )，および大津市唐崎ノ松湖岸付近から西に約 2km の地点 (南湖 )において，夏期

晴天時を対象として採水を行った．調査は，滋賀県の所有する琵琶湖調査船はっ

けん号を利用し， 2004 年 7 月 13 日～ 7 月 14 日にかけて実施された．  

河川水および湖水の採水 (イベント調査 )は，場所や状況によって二つの方法で

行った．まず，ステンレスバケツによる汲み上げが可能な場所についてはこの方

法で採水し，これが困難な場所については電気ポンプにて吸引採水を行った後，

ステンレス製の 40Lまたは 100L容器に入れてトラックにて実験室に輸送した．溶

存態およ び懸濁態 ダイオキ シン類の 定量に必 要な採水 量につい ては， CALUX ®  

Assay法の定量限界や河川水の SS濃度などによって判断した．野洲川上流のように

極めて低濃度であることが予想される場合には数百 Lの河川水を，反対に代掻き流

出水のように比較的高い濃度が予想される場合には，最大 100L程度の採水を行っ

た (具体的な採水量は表 3-2 に示す )．  
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河川水および湖水サンプリング調査 (390) 

図 3-3  河川水および湖水サンプリング調査の分類

北湖水調査 (1)  

野洲川河川水の調査(387) 湖水の調査(2)

南湖水調査 (1)  

連続調査 (341) イベント調査 (46) 

晴天時調査 (7)  
(野 洲 川 中 流 ， 杣 川 )  

降雨流出時調査 (17) 
(野 洲 川 上 流 ･中 流 ･下 流 ， 杣 川 ， 泉 川 )  

代掻き流出時調査 (22) 
(野 洲 川 上 流 ･中 流 ，杣 川 ，泉 川 ，家 棟 川 )  

晴天時および  
降雨流出時調査

(129) 
(野 洲 川 中 流 ， 杣 川 )  

代掻き流出時調査  
(212) 

(野 洲 川 中 流 ， 杣 川 )  

安曇川河川水の調査(1) 

図 中 の 数 値 は ， サ ン プ ル 数 を 表 す ．  
但 し ， 水 全 体 (溶 存 態 と 懸 濁 態 を 合 わ せ て )を 1 サ ン プ ル と す る ．
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図 3-4  野洲川河川水のサンプリング地点と土地利用分布  

凡  例  

<土 地 利 用 > 

森 林  

水 田  

その他  

 

<ｻﾝﾌﾟﾘﾝｸﾞ地 点 >

河 川 水  

野洲川上流 

杣 川 

川田橋 

水口頭首工

家棟川 

三雲観測所 

泉 川
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表 3-2  調査分類別水試料一覧と調査日および採水量  

調査名1 調査名2 調査名3 調査地点 サンプル数 サンプルID 調査日 採水量(濃縮量，L ) 採水方法

上流 1 YS-UP-F-1 2004/9/22 450 電動ポンプ

YS-MN-F-1 2004/9/21 450 電動ポンプ

YS-MN-F-2 2005/12/5 445 電動ポンプ

中流 (三雲観測地点) 1 YS-MK-F-1 2005/10/19 382 電動ポンプ

下流 (川田橋地点) 1 YS-KW-F-1 2004/9/23 350 電動ポンプ

流入支川 (杣川) 1 YS-SM-F-1 2005/10/21 407 電動ポンプ

流入支川 (泉川) 1 YS-IZ-F-1 2004/9/24 350 電動ポンプ

YS-UP-P-1 2005/9/6 120
YS-UP-P-2 2005/10/7 240
YS-MN-P-1 2005/7/26 131
YS-MN-P-2 2005/9/6 90
YS-MK-P-1 2005/6/29 80
YS-MK-P-2 2005/7/4 115
YS-MK-P-3 2005/7/28 252
YS-MK-P-4 2005/9/6 90
YS-MK-P-5 2005/9/7 103

下流 (川田橋地点) 1 YS-KW-P-1 2005/9/7 79 ステンレスバケツ

YS-SM-P-1 2005/6/29 103
YS-SM-P-2 2005/7/4 103
YS-SM-P-3 2005/7/26 194
YS-SM-P-4 2005/8/30 60
YS-SM-P-5 2005/9/6 88
YS-SM-P-6 2005/9/7 117

流入支川 (泉川) 1 YS-IZ-P-1 2005/6/29 87
上流 1 YS-UP-M-1 2005/5/6 40 ステンレスバケツ

YS-MN-M-1 2005/4/29 100
YS-MN-M-2 2005/4/30 100
YS-MN-M-3 2005/5/6 74
YS-MN-M-4 2005/5/7 45
YS-MK-M-1 2005/4/29 100
YS-MK-M-2 2005/4/30 95
YS-MK-M-3 2005/5/7 50
YS-SM-M-1 2005/4/30 25
YS-SM-M-2 2005/5/1 55
YS-SM-M-3 2005/5/16 69
YS-IZ-M-1 2005/4/28 94
YS-IZ-M-2 2005/4/29 40
YS-IZ-M-3 2005/4/30 30
YS-IZ-M-4 2005/5/2 58
YS-IZ-M-5 2005/5/4 55
YS-IZ-M-6 2005/5/6 35
YS-IZ-M-7 2005/5/7 38
YS-IZ-M-8 2005/5/12 43
YS-IZ-M-9 2005/5/16 58
YS-IZ-M-10 2005/5/25 91

水田排水河川 (家棟川) 1 YS-IM-M-1 2005/5/20 59 ステンレスバケツ

中流 (三雲観測地点) 29
YS-MK-ISCO-1

～ISCO-29

2005/11/10 15:00
|

2005/11/13 19:00
各 1

流入支川 (杣川) 100
YS-SM-ISCO-1

～ISCO-100

2005/8/30 16:00
|

2005/9/9 16:00
各 1

代掻き流出時調査 流入支川 (泉川) 212
YS-IZ-ISCO-1
～ISCO-212

2005/4/28 19:00
|

2005/5/24 16:00
各 1

中流 1 AD-MD-P-1 2005/10/7 280 ステンレスバケツ

北湖 1 NLW-F-1 2005/7/13 300
南湖 1 SLW-F-1 2005/7/14 300

390 - - 約 7,500 L -

ステンレスバケツ

中流 (水口頭首工) 2

ステンレスバケツ

ステンレスバケツ

ステンレスバケツ

ステンレスバケツ

4

ステンレスバケツ

ステンレスバケツ

電動ポンプ

ステンレスバケツ

ISCO 6700型
自動採水装置

3

3

10

2

2

5

6

琵琶湖水の調査

イベント調査

連続調査

晴天時および
降雨流出時調査

晴天時調査

降雨流出時調査

代掻き流出時調査

安曇川河川水の調査

合　　　　　計

上流

中流 (水口頭首工)

中流 (三雲観測地点)

流入支川 (杣川)

中流 (水口頭首工)

中流 (三雲観測地点)

流入支川 (杣川)

流入支川 (泉川)

野洲川河川水の調査
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第 3 章 サンプリング調査の概要と分析方法 

3.1.3 河川底質のサンプリング  

降雨により流出した表層土壌は河川に流入し，河川内で沈降・巻き上げを繰り

返しながら，やがては浮遊砂又は掃流砂として琵琶湖に流出する．河川底質は，

こういった流出現象系の途中に位置しているが，ダイオキシン類の流出挙動を推

定するうえで二つの要素が重要になる．一つは，ダイオキシン類を多く含んでい

る小さい粒子が浮遊懸濁物質 (SS)として河川底質に止まらずに流出してしまって

いること，もう一つは，少なからず周辺上流域の環境条件 (土地利用特性，水理学

的特性など )を反映した結果になることである．これらの推定を検証すべく，各流

域 (姉川流域を除く )で河川底質のサンプリング調査を行った (表 3-1，図 3-5a，図

3-5b)．野洲川河川底質のサンプリング調査は，2001 年 10 月下旬と 12 月上旬およ

び 2002 年 10 月に，安曇川と鴨川河川底質は 2003 年 10 月下旬と 12 月上旬にそれ

ぞれ実施された．なお，サンプリングの方法は，底質の表層 1～数 cm 程度をエク

マンバージ採泥器又はステンレス製スコップで採取し，表層土壌と同様にステン

レス製シリンダーボトルに充填して，実験室まで速やかに冷蔵輸送した．  
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図 3-5b 河川底質のサンプリング地点  

(野洲川 )  

図 3-5a 河川底質のサンプリング地点

(安曇川 )  
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第 3 章 サンプリング調査の概要と分析方法 

3.1.4 河口底質のサンプリング  

先に述べたように，流出した表層土壌の大部分は河川底質に止まることなく，

より下流へ流されると考えられる．河口まで到達した粒子は，そこで流速が極端

に減少するため，その大部分が沈降する．その観点から考えると河口底質には，

ダイオキシン類を多く含む比較的細かい粒子が蓄積されていると予想される．そ

こで本研究では，各流域において土砂流出系の末端にある河口底質をサンプリン

グし，表層土壌や河川底質，琵琶湖底質と比較することとした．なお，拡散現象

による面的な広がりを考慮するため各流域の河口付近で 10～ 50 程度のサンプリ

ング地点を設定した (表 3-1 および図 3-2，図 3-6a～図 3-6c 参照 )．  

河口底質は場所によって堆積速度が異なり，一般に河口部から遠ざかるほどそ

の堆積速度は遅くなる．Pb 2 1 0 による年代測定 8 9 ) によると琵琶湖北湖の堆積盆で年

間 1～ 2 mm の速度で堆積しているため，河口部付近では少なくともそれ以上の

堆積速度であると考えられる．しかし，河口底質は河川の流入水や風などによる

巻上げの影響を少なからず受けるため，堆積年代の推定を行うこと自体が適切で

はない．よって，本研究では過去数年～数十年分のミクスチャーと予測される表

層 10cmの河口底質を対象として， KK式コア採泥器 (コアサンプラー，直径 10cm)

を利用して採取することとした．  

 (1)  野洲川河口底質  (サンプリング調査 :  2003 年 8 月下旬 )  

現在の野洲川の河口は，天井河川の解消と流下能力の大幅な増大を図るため，

1979 年に改修工事が行われて造られたものであり，これは現在「野洲川放水路」

の名で呼ばれている．1979 年以前は図 3-7 のように下流で北流と南流に分岐し，

琵琶湖に注いでいた．よって，現在の野洲川河口底質は 1979 年以降に堆積した

底質，一方，旧河口付近に堆積した底質は 1979 年以前のものが主体であると考

えられる．ダイオキシン類を多く含む農薬が使用されたのは， 1960～ 80 年代に

かけてであるため，旧河口にはその影響が残存しているかも知れない．そこで本

研究では，現在の河口からの粒子拡散を考慮して放射状にサンプリング地点を設

定するとともに，旧河口付近でも底質を採取した (図 3-6c)．   

(2)  安曇川河口底質 (サンプリング調査 :  2003 年 10 月下旬 )  

安曇川河口付近では等深線の状況や衛星画像から，河口へ流出した土砂の多く

が湖岸沿いに南下することが推測された．本研究でも，この推測に従ってサンプ

リング地点は湖岸に沿うように設定した (図 3-6b)．なお，沖合 1 km 付近でも底

質の採取を試みたが，湖底の勾配が急激に大きくなり，水深が 70 m を超えたた

めに採取が出来なかった．  

(3)  姉川河口底質 (サンプリング調査 :  2003 年 11 月上旬 )  

姉川河口付近は，安曇川の河口によく似た地形・流出状況であったことから，

やはり湖岸沿いにサンプリング地点を設定した (図 3-6a)．   
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<土 地 利 用 > 
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水 田  

その他  

 

<ｻﾝﾌﾟﾘﾝｸﾞ地 点 >

河 口 底 質  

図 3-6b 河口底質のサンプリング地点  

(安曇川 )  

 図 3-6a 河口底質のサンプリング地点  

(姉川 )  
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1960 年  1975 年  現在  

図 3-7 野洲川河口付近の河道改修  
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3.1.5 琵琶湖表層底質と湖岸底質のサンプリング  

 流域から琵琶湖に流入したダイオキシン類の大部分は，粒子態であることが予

想されるため琵琶湖の底質に沈降し，蓄積していくと考えられる．琵琶湖の中心

付近の深い場所には，粒径の細かい粒子が到達して沈降しているだけでなく，光

分解なども期待できないため，かなりの長期間に渡って歴史的な汚染の足跡が残

されている可能性がある．また，逆に湖岸の浅い場所では近傍の流域からの影響

が直接的に反映している可能性が高い．これらを考慮し，琵琶湖表層底質のサン

プリング地点を規則的に多数設定 (図 3-8a)し，また，流域影響の反映しやすい湖

岸に沿ったサンプリング地点を設定した (図 3-8b)．  

表層底質 (泥深 10cm まで )については，琵琶湖全域おけるダイオキシン類蓄積量

の空間分布を明らかにするために，北湖および南湖で計 36 地点の底質が採取され

た．また，一部の地点については表層底質と下層底質 (泥深 10～ 20cm)のダイオキ

シン類蓄積量を比較するための試料も採取された． 2003 年 8 月下旬， 2004 年 6

月 1-2 日， 7 月 1-2 日， 7 月 13-14 日にサンプリング調査が実施され， KK 式コア

採泥器またはエクマンバージ採泥器を用いて表層部約 10cm(一部の地点 (20 地点 )

では 10cm～ 20cm 試料も個別に採取 )，湿泥 500g 程度が採取された．  

湖岸底質については，集水域の影響を評価するため湖岸近傍 (主要な河口付近な

ど )の水深 10m 地点 (すなわち 10m コンター上 )を 30 地点選定し， KK 式コア採泥

器またはエクマンバージ採泥器を用いて表層部約 10cm，湿泥 500g 程度が採取さ

れた．湖岸底質のサンプリング調査は， 2004 年 11 月上旬に実施された．  
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図 3-8a 琵琶湖表層底質のサンプリング地点 図 3-8b 琵琶湖湖岸底質のサンプリング地点
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3.1.6 琵琶湖底質コアのサンプリング  

 琵琶湖底質に含まれているダイオキシン類の鉛直プロファイルを調査するため，

特注大型採泥器 (φ 19.1cm)を用いて北湖 9 本，南湖 2 本，計 11 本の底質コアを採

取した．各コアは浅いもので 20cm程度，深いもので 30cm以上の深さまで採取し，

それぞれ約 1cm厚でスライスされた．琵琶湖では深い場所でのマスフラックスが，

年間 2mm程度 1 0 7 ) と言われており，コアをとることによって 100 年以上前の蓄積

状況に遡って歴史的な変遷を明らかすることが可能になる．採取地点は，琵琶湖

を縦断するライン上に等間隔で設定した．本論文では，このうち 1 地点 (図 3-2，

NLS-1C地点 )の結果を用いて解析を行った．  

サンプリング調査は， 2004 年 2 月 18 日に北緯 35°11′ 54″，東経 135°57′

36″，水深約 69m 地点で実施された．サンプリング方法の概念図を図 3-9 に示し

た．滋賀県の所有する琵琶湖調査船はっけん号の船上から，内径 19.1cm の円形型

アクリル製パイプ (大型採泥器 )をワイヤで吊してゆっくりと琵琶湖底質面まで降

ろし，泥深 40cm 程度までの底質コアをパイプ内に挿入させた後，下部をスライ

ド式シャッターで塞いだ状態で船上まで引き上げた．採取された底質コアは，船

上にて速やかに 1cm 厚さ (ただし表層 4cm までは 2cm 厚さ )で泥深 31cm までを 29

層にスライスして試料とした (最上層：底質コア #1～最下層：底質コア #29)．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 3-9 琵琶湖底質コアのサンプリング方法  

スライス 

パック 

採 取 
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3.2 前処理と分析項目  

3.2.1 前処理  

本研究で採取された全試料のうち，底質と水を除く試料については，試料の全

量が乾燥された．一般に土壌試料などを乾燥する際には，試料の温度を上げるこ

とにより水分を水蒸気として蒸発させる加熱乾燥法や自然乾燥法などが用いられ

るが，本研究では凍結乾燥法を利用した．この凍結乾燥法 1 0 8 ) は，乾燥による試

料の表面硬化，有機物の成分変化を防ぎ，内部の水分まで完全に除去することが

出来るため，その後の分析・定量だけでなく，試料の長期保存にも適していると

される．凍結乾燥された試料は，孔径 2.0mm のステンレス製ふるいを利用して

2.0mmを超える礫粒土を取り除き，通過した試料 100～ 200g程度をステンレス製

の容器に入れて冷凍保存 (-20℃ )した．なお，この 2mmを越える粗い粒子は，有機

炭素含有率も低く，ダイオキシン類がほとんど含んでいないことが知られている． 

 一方，底質 (一部の底質は除く )については，含水率を測定するために試料の一

部 (10g 程度 )を採取し，残りの全量は上述と同様に凍結乾燥された．凍結乾燥され

た試料について， 2.0mm を超える礫粒土を取り除き， 100～ 200g 程度をステンレ

ス製の容器に入れて冷凍保存 (-20℃ )した．なお，底質の粒径は土壌に比べて小さ

いものが多く，河川底質を除くと試料のほとんど全量が 2.0mm 孔径のふるいを通

過している．  

 大型のステンレス容器に採取された河川水および琵琶湖湖水については，現場

又は研究室 (流域圏総合環境質研究センター )に持ち帰り，微量有機化学物質濃縮

装置 (MEWS-2100,  EIS Japan 製 )を利用して試料の濾過・濃縮処理を行った．微量

有機化学物質濃縮装置の外観 (図 3-10a)と詳細な構造を (図 3-10b)を図に示す．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図 3-10a 微量有機化学物質濃縮装置 (MEWS-2100 ,  E IS  Japan 製 )の外観  
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サンプル OUT

サンプル IN

排気口

漏水センサー

空気除去チャンバー

水位レベルセンサー

GFFハウジング PUFジング×2

PUF（バックアップ）×２

コントロールボックス（スイッチ類、PC等）

GFF ：ガラス繊維ろ紙、 PUF ：ポリウレタンフォーム、 ：水の経路

ボールバルブ
ニードルバルブ
流量／流速計

サンプル OUT

サンプル IN

排気口

漏水センサー

空気除去チャンバー

水位レベルセンサー

GFFハウジング PUFジング×2

PUF（バックアップ）×２

コントロールボックス（スイッチ類、PC等）

GFF ：ガラス繊維ろ紙、 PUF ：ポリウレタンフォーム、 ：水の経路

ボールバルブ
ニードルバルブ
流量／流速計

図 3-10b 微量有機化学物質濃縮装置 (MEWS-2100 ,  E IS  Japan 製 )の構造  

(図中 A は懸濁物質の濾過， B は溶存物質の収着を行っている部分 )  
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GFF:  ガ ラ ス 繊 維 濾 紙 ， PUFP:  ポ リ ウ レ タ ン フ ォ ー ム  

 

 

 

 

ダイオキシン類を含む水試料は，圧送ポンプにて微量有機化学物質濃縮装置に注

入され，最初に水中の気体成分をチャンバーで除去した後，450℃で加熱・放冷さ

れたガラス繊維フィルタ (アドバンテック GFF GC-50，φ 30cm，孔径 0.5μm)を用い

て懸濁物質の濾過 (図 3-10b  Aの場所 )が行われる．この際に，懸濁態のダイオキシ

ン類は SSとともに GFF上に捕集・濃縮される．GFFを通過した濾液は，次に図 3-10b  

Bの場所で，予めソックスレー抽出器によって予備洗浄されたポリウレタンフォ

ームプラグ (PUFP， WS-S-PUFP-110W，φ 100mm×50mm)を通過するが，この際に

溶存態のダイオキシン類は PUFPに収着される．PUFPは水道原水および浄水中のダ

イオキシン類調査マニュアル (厚生省 )で採用されており，既に EUなどでも環境水

中のダイオキシン類捕集に用いられている 1 3 1 ) 1 3 2 ) ．ここまでに述べてきた処理は，

専用のコントローラにて，流量や総量などを設定することで自動的に処理される

が，本研究のように比較的高い SS濃度の試料水を対象とする場合は，その濃度に

よって処理の途中に濾紙を交換するなどの適切な対応が要求される．濃縮処理さ

れた GFFと PUFPは，真空乾燥器 (VOC-300SD, EYELA)を利用して乾燥され，ステン

レス容器に入れた後，ポリエチレン製の袋で溶融密封し，冷凍保存された．  
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3.2.2 分析項目  

ダイオキシン類の挙動に影響を与える土壌特性として，本研究では有機炭素含

有率と粒径分布などに着目した．以下にこれらの分析方法について説明する．  

(1)  有機炭素含有率  (Organic  Carbon Content)  

本研究では，各試料の有機炭素量を島津全有機炭素計 (TOC-5000,島津製作所製 )  

と固体試料燃焼装置  (SSM-5000A,島津製作所製 )  を使用して定量した．なお，土

壌や底質試料中の無機炭素量は，有機炭素量に比べて無視できる量であったこと

から，測定された全炭素量 (TC)をそのまま全有機炭素量 (TOC)とし，有機炭素含

有率を算定した．  

(2)  粒度分布  (Part ic le  Size Distr ibut ion)  

本研究では，表層土壌や底質などの粒径分布を二つの方法で測定した．表層土

壌の粒径分布は，凍結乾燥された試料を孔径 2,000 μ m， 500 μ m， 250 μ m，お

よび 53 μ m のステンレス製篩 (JIS-Z8801)と超音波ふるい振とう機 (UIS250L)を用

いて 5 分画に篩い分け，それぞれの重量を電子天秤 (EK-1200A)で標定して算定し

た．一方，河口底質，琵琶湖表層底質などの粒径分布については，粒径が細かい

ため，レーザー回折式粒度分布測定装置 (SALD-2100,島津製作所 )を用いて粒度分

布を測定した．また，河川底質の粒径は非常に大きかったため測定しなかった．  

(3)  ダイオキシン類濃度  (Dioxins TEQ) 

ダイオキシン類濃度の定量には，CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法が併用され

た．乾燥後の全試料について CALUX ®  Assay法による分析が行われ，全試料数の約

1 割について，CALUX ®  Assay法の再現性の検証や同族・異性体分析の解析などの

ために HRGC/HRMS法による分析が行われた．なお，既に述べてきたように特に指

定の無い場合は，ダイオキシン類毒性濃度 (TEQ)は CALUX ®  Assay法による定量値

を示すものとする．ダイオキシン類の詳細な分析方法については，次節 (第 3 章第

3 節 )で説明する．  

(4)  含水率  (Water  Content)  

底質試料 (河川底質を除く )については，  J IS A 1203 の規格に基づいて含水率の

分析を行った．この分析結果は，マスフラックスの推定，堆積年代の推定，およ

びダイオキシン類の底質蓄積量の推定などに用いられる．  

(5)  Pb-210 法による堆積年代の分析  

底質コアの試料について，その層別堆積年代を推定するために，試料中の放射

能 (Pb210， Pb214， Cs137 など )が測定された．放射能は， ORTEC製低エネルギー

用 HPGe半導体検出器 (LO-AX/30P)に 4096 チャンネル波高分析器を接続してγ線

スペクトロメトリーで測定された．測定試料は，内径 5.5cmのプラスチック容器

に軽く圧入し，検出器に密着して計測した．堆積速度の計算は Pb-210 法 5 9 ) , 1 0 9 ) 11 0 )

を用いて決定した．また，Pb214 や Cs137 濃度は，年代推定の正当性を検証するた

めに利用された．推定方法の詳細は，上述の参考文献を参照されたい．  
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3.3 ダイオキシン類の測定方法  

3.3.1 CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法の比較  

 第 1 章でも述べたように，CALUX ®  Assay法は HRGC/HRMS法に比べ，①分析に

かかる時間が短い，②コストが安い，③分析試料が少量で済む，④ TEFの設定さ

れていない未知の毒性物質にも反応するなどの特徴を有する．これは CALUX ®  

Assay法に用いる細胞 (ダイオキシン類応答性組換え細胞 HIL6.1c2 を導入したマウ

ス肝ガン細胞 Hepa1c1c7)がダイオキシン類に対して高感度であることと，前処理

が簡便でありながら抽出・精製技術にも優れていることによる．本研究プロジェ

クトで行われたサンプリング調査では試料数が数百以上となっている．これらの

多 く の サ ン プ ル の 汚 染 状 況 を 把 握 す る た め の 測 定 法 と し て は ， 迅 速 で 安 価 な

CALUX ®  Assay法が極めて有効であると考えられる．  

さらに，図 3-12 に示すように CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法では比較的良

い相関が得られた．図には，本研究で得られた表層土壌，河口底質，琵琶湖底質

サンプルの中からそれぞれ 5～ 10 程度選択し，定量されたダイオキシン類濃度を

示しているが，他の環境媒体など多くのサンプルにおいても既に良い相関が得ら

れ て い る 111 ) ． 良 好 な 相 関 が 得 ら れ る 理 由 と し て は ， 図 3-11 に 示 す よ う に

CALUX-TEF 1 3 7 ) と WHO-TEFとが近い値をとることからも説明できる．  

 このように多くの長所を有する一方， CALUX ®  Assay法では同族・異性体分布

を求めることはできない．これは， CALUX ®  Assay法が分離分析法ではなく，毒

性発現メカニズムを利用することで総括的に TEQ濃度を求めるバイオアッセイ法

であることによる．そこで本研究では， CALUX ®  Assay法で測定したサンプルの

中から特徴的なサンプルを HRGC/HRMS法で測定することで，CALUX ®  Assay法と

HRGC/HRMS法の互いの長所を生かしながら，効率良く分析を進めることとした．

HRGC/HRMS法を用いることの利点は，ダイオキシン類の同族・異性体それぞれ

の質量情報をもとに詳細な分布・構成が定量されるため，起源ごとの影響を分析

することが可能になる点である．すなわち，表層土壌と下流域の底質のダイオキ

シン類濃度分布に，大気中ダイオキシン類や過去に使用された農薬不純物として

のダイオキシン類がどの程度影響しているのか，あるいはどの程度流出している

のかといった発生源影響の定量・定性的な評価が可能になる．  

  

 

 

 

 

 

 

 

   67



第 3 章 サンプリング調査の概要と分析方法 

 

 

1.E-07

1.E-06

1.E-05

1.E-04

1.E-03

1.E-02

1.E-01

1.E+00

1.E+01

2,
3
,7

,8
-T

C
D

D

1
,2

,3
,7

,8
-
P
eC

D
D

1,
2,

3
,4

,7
,8

-
H

xC
D

D

1,
2,

3
,6

,7
,8

-
H

xC
D

D

1,
2,

3
,7

,8
,9

-
H

xC
D

D

1
,2

,3
,4

,6
,7

,8
-
H

pC
D

D

O
C

D
D

2
,3

,7
,8

-
T
C

D
F

1,
2,

3
,7

,8
-
P
e
C

D
F

2,
3,

4
,7

,8
-
P
e
C

D
F

1
,2

,3
,4

,7
,8

-H
x
C

D
F

1
,2

,3
,6

,7
,8

-H
x
C

D
F

1
,2

,3
,7

,8
,9

-H
x
C

D
F

2
,3

,4
,6

,7
,8

-H
x
C

D
F

1,
2
,3

,4
,6

,7
,8

-
H

p
C

D
F

1,
2
,3

,4
,7

,8
,9

-
H

p
C

D
F

O
C

D
F

3
,3

',4
,4

'-
T
C

B

3
,4

,4
',5

-
T
C

B

3,
3
',4

,4
',5

-P
e
C

B

3
,3

',4
,4

',5
,5

'-
H

x
C

B

2,
3
,3

',4
,4

'-
P
e
C

B

2,
3,

4
,4

',5
-P

e
C

B

2,
3
',4

,4
',5

-P
e
C

B

2'
,3

,4
,4

',5
-P

e
C

B

2
,3

,3
',4

,4
',5

-
H

x
C

B

2
,3

,3
',4

,4
',5

'-
H

x
C

B

2
,3

,4
,4

',5
,5

'-
H

x
C

B

2
,3

,3
',4

,4
',5

,5
'-

H
p
C

B

毒
性

等
価

係
数

 (
T
E
F
)

CALUX-TEF

WHO-TEF

図 3-11  CALUX-TEF 1 3 7 ) と WHO-TEFの比較
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3.3.2 CALUX ®  Assay法の測定原理 (図 3-13)  

 ダ イ オ キ シ ン 類 な ど の 多 環 芳 香 族 炭 化 水 素 類 は リ ガ ン ド と し て 細 胞 内 で

AhR(Aryl  hydrocarbon Receptor:  多環芳香族レセプター )と呼ばれるたんぱく質と

結合する．この複合体を細胞の中に運搬するたんぱく質 ARNT(AhR 核内輸送たん

ぱく質 )がこのリガンド -AhR複合体にさらに結合し，三者の複合体が核の中に侵

入する．この複合体が XRE(異物応答配列 )に結合すると，CYP1A1 等の遺伝子を発

現させるが，CALUX ®  Assay法ではこの CYP1A1 に相当する遺伝子がホタルのルシ

フェラーゼをコードする遺伝子に組み換えられたマウス肝ガン細胞 (Hepa1c1c7)

を使用している．この遺伝子が mRNAに転写され，翻訳させることでダイオキシ

ン類の量に応じたルシフェラーゼが生成される．したがって，試料中のダイオキ

シン類をルシフェリン -ルシフェラーゼの発光量に置き換え，試料中のダイオキシ

ン類濃度を定量することが可能になる．  

 

 

 

 

 

 

図 3-13  CALUX ®  Assay法の測定メカニズム  
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3.3.3  CALUX ®  Assay法の測定方法  

ン類の分析のフローを図 3-14 に示す．また，

暴

液の一部およびダイオキシン標準液を取り，DMSO転溶し，H1L1.6

マ

S 法 の 抽 出 ・ 精 製 工 程 を 比 較 す る た め に ，

HR

CALUX ®  Assay法によるダイオキシ

露・アッセイ工程のフローを図 3-15 に示す．まず土壌試料の有機溶媒抽出液 (ト

ルエン系溶剤を用いた超音波抽出 )から硫酸ナトリウム，セライトによって水分お

よび粒子を除去する．さらに，シリカゲルに吸着された硫酸と土壌から抽出され

た共存有機物とを反応させることにより，共存有機物を除去または分解する．こ

の精製過程において， PAHs をはじめとする AhR活性を有するダイオキシン類以

外の物質は効率的に除去される．その後，活性炭に一旦ダイオキシン類を吸着さ

せ，溶出力が異なる有機溶媒を溶出液として用いることで，Co-PCBsと PCDDs/DFs

を分画する．  

分画した精製

ウス肝ガン細胞を成育させた 96 穴プレートに曝露する．1 日 CO 2 インキュベー

ター内で培養後， PBS液で培地を取り除き，さらに Lysis  Bufにより細胞壁を溶解

させる．細胞壁を溶解することにより細胞外に放出されたルシフェラーゼはルミ

ノメーターを用いて測定される．  

CALUX ®  Assay 法 と HRGC/HRM

GC/HRMS法 (ダイオキシン類に係る土壌調査測定マニュアル，平成 12 年 1 月，

旧 環 境 庁 ) に よ る ダ イ オ キ シ ン 類 の 分 析 方 法 の 概 要 を 図 3-16 に 示 し た ．

HRGC/HRMS法では機器にかかる負担を最小限に抑え，また，定量精度を向上さ

せるために煩雑な精製作業が要求される．このことは CALUX ®  Assay法の前処理

時間が約 10 時間に対して，HRGC/HRMS法では少なくとも 4 日必要であることか

らも明らかである．  
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　2～5g

　10min. 抽出

　遠心ｴﾊﾞﾎﾟﾚｰﾀｰ

　・試料を溶出　

細胞への曝露

濃縮/ﾍｷｻﾝ転溶

定容

一部分取

ｼﾘｶｹﾞﾙ系ｶﾗﾑ

精製分画用ｶﾗﾑ

CALUXAssay

精製工程

分析工程

「ﾀﾞｲｵｷｼﾝ分析用」

　ﾄﾙｴﾝ系溶剤

　

CALUXAssay

濃縮/ﾍｷｻﾝ転溶

定容

一部分取

遠心ｴﾊﾞﾎﾟﾚｰﾀｰ

1晩培養

96穴プレート細胞への曝露

この操作を3回行う

濃縮

抽出工程

土壌・灰試料

振とう

超音波抽出

概要；超音波抽出後、ｼﾘｶｹﾞﾙ系ｶﾗﾑ+精製分画用ｶﾗﾑの二連結ｶﾗﾑ精製でPCDDs/Fs、Co-PCBsを
分画し、各画分ごとにCALUX分析を行う。

(二連結ｶﾗﾑ)

ﾄﾙｴﾝ系溶剤層(抽出ｶﾗﾑ)

　･PCDDs/Fs用溶剤溶出

　上澄みを溶出

「ｺﾌﾟﾗﾅｰPCB分析用」

　・Co-PCBs用溶剤溶出

 

図 3-14  CALUX ®  Assay法によるダイオキシン類の分析フロー  
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　4mlﾍｷｻﾝ溶液

　DMSOのみになるまで濃縮

　CO2ｲﾝｷｭﾍﾞｰﾀｰ20～24hr

　PBS液500μlで洗浄

　生存度確認

　Lysis Buf300μlで.細胞壁を溶解

　ﾌﾟﾚｰﾄｼｪｰｶｰ10min.

　ﾙﾐﾉﾒｰﾀｰ内で10min.

　ﾙｼﾌｪﾘﾝ 50μl

　

　

アッセイ
工程

発光量測定

反応停止液

基質

培養

溶解液

顕微鏡

攪拌

　96穴培養ﾌﾟﾚｰﾄ内にH1L1.6ﾏｳｽ肝
ｶﾞﾝ細胞を成育させている

培地取り除く

放置

　

曝露

　培地400μl

　

攪拌

概要；精製液の一部及び、ﾀﾞｲｵｷｼﾝ標準液を取り、DMSO転溶し、96穴ﾌﾟﾚｰﾄに曝露する。１日CO2ｲ
ﾝｷｭﾍﾞｰﾀｰ内で培養後、培地を取り除き、細胞を溶解させる。ﾙﾐﾉﾒｰﾀｰを用いて、ﾙｼﾌｪﾗｰｾﾞ活性を測
定する。

備考；ﾌﾟﾚｰﾄ内には、毎回、2378TCDD標準曲線（250、125、62.5、31.2、15.6、7.8、3.9、1.9、0.9、
0.5ppt）及びDMSO、QulityContorol用DXN及びPCBを入れる。試料と同様の一連の操作を行う。

曝露工程

　

試料精製物

適量分取

試験管

遠心ｴﾊﾞﾎﾟﾚｰﾀｰ

　管内には4μlDMSOが入っている

図 3-15 暴露・アッセイ工程の詳細  
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図 3-16  HRGC/HRMS 法によるダイオキシン類の分析方法の概要  

　ﾛｰﾀﾘｰｴﾊﾞﾎﾟﾚｰﾀｰ

　

　ﾍｷｻﾝ溶出

50%ｼﾞｸﾛﾛ/ﾍｷｻﾝ

　

ﾄﾙｴﾝ ﾄﾙｴﾝ 25%ｼﾞｸﾛﾛ/ﾍｷｻﾝ

ﾄﾙｴﾝ　16時間以上

風乾

ｿｯｸｽﾚｰ抽出

抽出工程

一部分取

濃縮

抽出液/定容

内部標準添加
（ｼﾘﾝｼﾞﾞｽﾊﾟｲｸ）

精製工程

｢ﾀﾞｲｵｷｼﾝ分析用」

廃棄

活性炭ｼﾘｶｹﾞﾙｶﾗﾑ 活性炭ｼﾘｶｹﾞﾙｶﾗﾑ

濃縮廃棄 濃縮

濃縮

内部標準添加（ｸﾘｰﾝｱｯﾌﾟｽﾊﾟｲｸ）

2%ｼﾞｸﾛﾛ/ﾍｷｻﾝ 50%ｼﾞｸﾛﾛ/ﾍｷｻﾝ

25%ｼﾞｸﾛﾛ/ﾍｷｻﾝ

廃棄

ｱﾙﾐﾅｶﾗﾑ

「ｺﾌﾟﾗﾅｰPCB分析用」

概要；試料を風乾後、ｿｯｸｽﾚｰ抽出し定容、一部分取後、多層ｼﾘｶ精製後、PCDDs/Fs、Co-PCBs精製用に半量分取し、各分
析項目ごとにｱﾙﾐﾅ精製を行う。妨害等考えられる場合、活性炭精製を行う必要も出てくる。

ﾍｷｻﾝ

HRGC/HRMS　SIM定性・定量

廃棄 濃縮 濃縮

多層ｼﾘｶｹﾞﾙｶﾗﾑ

分取

ｱﾙﾐﾅｶﾗﾑ

は、分析に妨害な
ど支障をきたす場
合用いる

2%ｼﾞｸﾛﾛ/ﾍｷｻﾝ

廃棄
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3.  第 3 章のまとめ  

第 3 章では で実施さ

体についてサンプリング地点や方法などを詳しく説明し

た

4

，以降の各章 (第 4 章～第 6 章 )で解析される前に，本研究

れた多くの調査，試料媒

．また，採取された試料の前処理方法や分析項目について，その方法とともに

説 明 し た ． 特 に ， 本 研 究 で 主 に 用 い ら れ た ダ イ オ キ シ ン 類 濃 度 の 定 量 手 法

(CALUX ®  Assay法 )については，従来からの HRGC/HRMS法と手法や分析結果を比

較しながら詳しく説明した． CALUX ®  Assay法は，第 1 章第 3 節で述べられたよ

うに，一部公定法として認可を受けた分析方法であり，本研究では以降の章で特

に指定の無い場合はこの方法によるダイオキシン類濃度を用いて解析を進めた．  
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第 4 章 陸域圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定 

これまでの研究では特に水田土壌におけるダイオキシン類汚染が指摘され主な

調査対象となってきたが，一部の研究では人為的な影響の少ないと考えられる森

林土壌にもダイオキシン類が蓄積されていること 3 9 ) が報告されている．筆者らは，

この原因が森林植生のダイオキシン類収着能の大きさにあると予測し，大気から

森林土壌へのダイオキシン類供給の系が無視できないことを指摘してきた 4 0 ) 4 1 ) ．

また，流域圏を単位とした森林土壌と水田土壌への蓄積量の比較やその分布の推

定という観点での研究調査は極めて事例が少ない．そこで本章では，琵琶湖流域

の陸域土壌 (森林土壌，水田土壌，その他 )を対象にして実施されたサンプリング

調査およびその分析結果をもとに，ダイオキシン類の流域土壌への蓄積状況やそ

の起源および空間分布などを定量的に評価した．  

第 1 節では，第 3 章で説明されたサンプリング調査の中から主に陸域土壌に関

する分析結果を用いて，ダイオキシン類濃度と土壌特性 (特に有機炭素含有率 )と

の関連性について土地利用および流域別に考察し，蓄積特性の解明とともにその

汚染源 (大気由来，農薬由来 )について推定した．また，土壌試料のサンプリング

地点ごとにダイオキシン類濃度の空間マッピングを行った．第 2 節では，森林土

壌中ダイオキシン類の主要な起源である焼却場 (大気 )由来のダイオキシン類 4 2 ) に

ついて，大気拡散モデル ADMER(Atmospheric  Dispersion Model  for  Exposure and 

Risk assessment) 4 3 ) を用いた大気挙動の計算を行い，大気濃度と陸域土壌への沈着

量 (湿性 /乾性沈着量 )を推算した．この結果をもとに，琵琶湖流域を対象にして土

壌中ダイオキシン類の汚染状況の空間分布を推定した．第 3 節では，森林土壌に

おける焼却場 (大気 )由来のダイオキシン類蓄積量を定量的に見積もり，その蓄積

性について言及した．  
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4.1 土壌中ダイオキシン類に与える粒子特性の影響と起源の推定  

4.1.1 試料媒体別のダイオキシン類  

 本研究では，4 つに分類 (森林，水田，畑，その他 )された陸域土壌に加えて，河

川底質 (一部本章と第 6 章 )，河口底質 (一部本章と第 6 章 )といった様々な試料をサ

ンプリングした．これら試料媒体別のダイオキシン類濃度の特性について，本実

験で得られたデータをもとに説明する．  

 野洲川流域，安曇川流域および姉川流域に関して得られた試料のダイオキシン

類濃度を，試料媒体別に平均して図 4-1 に示した．各試料の数は，表 3-1 にまと

めている．どの流域においても水田ではその他の土地利用に比べて高い値を示し

たことから，過去に使用された  PCP や  CNP などの農薬不純物としてのダイオ

キシン類の影響が，現在も残存していることが示唆された．また，水田だけでな

く森林にも，比較的高濃度のダイオキシン類が蓄積されていることが明らかとな

った．河口底質のダイオキシン類は，陸域土壌のそれに比べて低い値で分布して

いたが，河川底質よりも 2～数倍程度高い値となった．これは，流出したダイオ

キシン類が，土壌粒子 (SS)とともに河川を通過し，河口付近で急激に流速が遅く

なるため，SS とともに沈降していることを反映した結果である．流域間の比較を

すると，野洲川流域がいずれの媒体においても最も高い濃度となっている．これ

は，既に第 2 章の表 2-5 などで述べてきたように，汚染源の影響が最も大きいこ

とによると考えられる．次項では，この汚染源の影響について考察する．  
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図 4-1 試料媒体別の平均ダイオキシン類濃度  

(但し，安曇川流域の畑・その他，姉川流域の畑・その他・河川底質については

 サンプルを用意していないため本図には示さない )  
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4.1.2 ダイオキシン類の挙動に与える有機炭素含有率の影響  

野洲川流域，安曇川流域および姉川流域の陸域土壌について，ダイオキシン類

濃度と有機炭素含有率の関係を図 4-2 に示した．水田土壌に着目すると，有機炭

素含有率が低い (全試料の平均値は 2.1%)にもかかわらず非常に高いダイオキシン

類濃度 (全試料の平均値は 128pgTEQ/g)が検出されている．図中では特に流域ごと

に区別していないが，いずれの流域についても同様の傾向が見られ，これらの結

果から，先に述べた水田土壌におけるダイオキシン類が人為的な影響によるとい

った推測を，さらに強く裏付けることとなった．一方，森林では両流域ともにダ

イオキシン類濃度が有機炭素含有率に強く依存していること (すなわち比例関係

であること )が分かった．これは，森林におけるダイオキシン類の起源 (供給 )が人

為的なものではなく，大気からの沈着 (大気由来 )であることを示唆する結果であ

る．これら起源に関する推測は，次項でもダイオキシン類の同族・異性体分布を

用いて議論する．  

次に，森林土壌におけるダイオキシン類濃度と有機炭素含有率との比 (傾き )に

ついて着目する．図 4-2 から分かるように，安曇川流域と姉川流域では，回帰直

線の傾きがほぼ同じであるが，野洲川流域に関しては 1.6 倍程度高い値となって

いた．これは第 2 章第 4 節第 2 項で述べた流域特性の違い (特に図 2-17)によるも

のであると考えられる．つまり，野洲川流域周辺の方が安曇川・姉川流域に比べ

て，圧倒的に焼却処理場が多いためであり，これによって大気中ダイオキシン類

濃度も高くなっている可能性が高い．実際に滋賀県による大気中ダイオキシン類

濃度の調査では，野洲川流域付近で 0.114pgTEQ/Nm 3 ，安曇川流域付近で 0.062 

pgTEQ/Nm 3 と報告されているが，これは回帰直線の傾きの異なりとほぼ対応した

比となっている (大気濃度データは平成 11 年～ 14 年の平均値 )．以降，本論文では

回帰直線の傾き，すなわち有機炭素あたりのダイオキシン類濃度をダイオキシン

類汚染レベルと表記する．  

陸域土壌におけるダイオキシン類の起源は，①大気中ダイオキシン類が湿性・

乾性沈着によって陸域土壌へと移行する経路，②ダイオキシン類を多く含む物質

(農薬など )が人為的に陸域土壌に供給される経路，の二つに大別されるが，本研

究の有機炭素濃度を考慮した結果から，森林土壌においては①の影響のみを反映

し，水田土壌では①に加えて②が大きく影響していることが推測された．  

一方，河川底質は総じて粒径が粗く，有機炭素含有率もダイオキシン類濃度も

非常に低い値であった (図 4-3)．このことから流出した陸域土壌のうち，粒径の細

かい粒子が河川底質にとどまらずに，より下流域に運ばれているという可能性が

予測された．しかしながら，一部の底質 (杣川下流 )では近郊の集水域 (水田域 )の影

響を強く反映した結果となった．  

さらに代表粒径と有機炭素含有率の関係を調べた結果からは，試料媒体ごとに

粒径の細かい粒子ほど有機炭素を多く含んでいることも確認された．これは，小
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さい粒径ほど比表面積が大きくなるため，収着部分・部位も増加するといったこ

とを反映している結果である．  

これらの結果をまとめると，ダイオキシン類を多く収着している粒径の細かい

陸域土壌ほど降雨と共に流出しやすい傾向にあるが，これらの粒子は河川底質と

して堆積しにくく，河川水と共に SS として輸送され，最終的には琵琶湖の底質

に堆積するものと推測された．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図 4-3 ダイオキシン類濃度と有機炭素含有率の関係  

(河川底質と陸域土壌の比較，陸域土壌の凡例は図 4-2 と同じ )  

0.1

1

10

100

1000

0.01 0.1 1 10 100

有機炭素含有率 (wt%)

ダ
イ

オ
キ

シ
ン

類
濃

度
 (
pg

T
E
Q

/
g)

河川底質

杣川下流の底質

図 4-2 陸域土壌中ダイオキシン類濃度と有機炭素含有率の関係  

野洲川流域森林(n=26)
y = 10.8x

R2 = 0.86

安曇川流域森林(n=26)
y = 6.7x

R2 = 0.87姉川流域森林(n=20)
y = 6.7x

R2 = 0.80
0

100

200

300

400

500

600

0 10 20 30 40 50

有機炭素含有率 (wt%)

ダ
イ

オ
キ

シ
ン

類
濃

度
 (
pg

T
E
Q

/
g)

野洲川流域-森林土壌

安曇川流域-森林土壌

姉川流域-森林土壌

全流域-水田土壌

   78



第 4 章 陸域圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定 

4.1.3 ダイオキシン類の同族・異性体分布と流域特性の比較  

 野洲川流域の森林土壌 (5 サンプル )と水田土壌 (5 サンプル )の同族・異性体分布

を図 4-4abに示す．この測定結果は，HRGC/MRMS法による結果を示している．森

林土壌に関しては OCDD が最も多く，次いで 1,3,6,8-TCDD，1,3,7,9-TCDDの順に

なっており，これらの異性体が全体のほとんどを占めている．一般に，森林土壌

で は OCDD が 多 い 11 2 ) と 言 わ れ て お り ， 本 研 究 で も 同 様 の 結 果 と な っ た が ，

1,3,6,8-TCDDが比較的多いことが気になる．一方，水田土壌に関しては，主要な

同族・異性体構成は森林土壌と同じであるが， 1,3,6,8-TCDDの占める割合が森林

土壌の場合よりも高くなっている (～ 70%)．1,3 ,6,8-TCDDは CNPに特異的に多く含

まれており，よって農薬の影響指標となることから，野洲川流域の水田土壌には，

現在も農薬由来のダイオキシン類が残存していることを裏付ける結果となった．

1,3,6,8-TCDDは TEFが 0 のため毒性には寄与しないものの，上記に述べたように

起源を推定するための重要な指標となる．サンプルごとの同族・異性体構成比の

ばらつきについては，起源負荷の割合が異なることに起因するものと考えられる．

なお，本論文には示さないが安曇川流域の森林・水田土壌の測定結果にも野洲川

流域と同様の傾向が確認されている．  

 野洲川流域の森林土壌で，1,3,6,8-TCDD がやや高くなった理由については，水

田土壌のダイオキシン類が何からの理由で森林に移行したこと，あるいは森林保

全事業に基づく森林への農薬散布などが予測された．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-4a 野洲川流域の森林土壌における

ダイオキシン類同族・異性体分布
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4.1.4 陸域圏におけるダイオキシン類分布の視覚化  

 本項では， GIS ソフト ArcView を用いて，本研究で得られた成果を図示する．

結果に対する考察は前節などで既に述べたので，ここでは図の説明までする．こ

れらの図示は，前節までの説明の理解を助けるものであるので，適宜参考にされ

たい．なお，各流域の縮尺や棒グラフのスケールは同じに設定してある．  
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 図 4-5a 野洲川流域におけるダイオキシン類濃度分布  

(陸域土壌 )  
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   図 4-5b 野洲川流域におけるダイオキシン類汚染レベルの分布  

(陸域土壌 )  
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図 4-6a 安曇川流域におけるダイオキシン類  

濃度分布 (陸域土壌 )  

 

図 4-7a 姉川流域におけるダイオキシン類  

濃度分布 (陸域土壌 )  
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図 4-6b 安曇川流域におけるダイオキシン類  

汚染レベルの分布 (陸域土壌 )  

図 4-7b 姉川流域におけるダイオキシン類  

汚染レベルの分布 (陸域土壌 )  
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図 4-8 河川底質のダイオキシン類濃度  

(安曇川流域 )  

図 4-9 河川底質のダイオキシン類濃度  

(野洲川流域 )  

杣川下流  
(周 辺 に 水 田 域 が 広 が っ て い る )  

 

 

図 4-5a～図 4-7a および図 4-8 と図 4-9 は，本研究で定量されたダイオキシン類

濃度をサンプリング地点に棒グラフ表示したものである．下流だけでなく上流域

においても高いダイオキシン類が検出されていることや，流域間の比較が一目瞭

然で分かる．  

 図 4-5b～図 4-7b には，本節第 2 項で論述された有機炭素含有率の影響を確認す

るため，ダイオキシン類汚染レベル (有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )をサ

ンプリング地点に表示した．図 4-5a～図 4-7a と比較すれば，水田におけるダイオ

キシン類汚染状況がよりはっきりと確認できるとともに，森林におけるそれは一

定 (つまり，ダイオキシン類濃度 -有機炭素濃度間の傾きが一定 )で，水田より非常

に低いことが極めて明瞭に分かる．このように， GIS を用いて結果を図示するこ

とは，直感的にイメージしやすく，理解の助けになることが多い．  
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4.2 大気拡散モデルを利用した焼却に伴うダイオキシン類の空間挙動

の推定  

4.2.1 焼却由来ダイオキシン類の挙動特性と解析の目的  

大気あるいは土壌に含まれるダイオキシン類の同族･異性体分布については世

界各国で様々な調査が実施され，その結果，主な起源は人為的 (焼却場からの排出

と農薬の副生成物など )なものが大きいと言われている 1 4 ) 11 3 ) - 11 5 ) ．日本でも特に下

流域の水田などにおいて 1960 年頃から 80 年代にかけて大量に使用された農薬

(PCPや CNPなど )により，水田土壌における深刻なダイオキシン類汚染が指摘され，

現在もなお残留していることが報告されている 3 7 ) 3 8 ) ．農薬による汚染の影響は大

きいが，散布される場所が下流域の一部などに限られているため汚染の空間分布

は特定しやすい．これに対して，主に大気からの供給を受けている森林域では，

焼却場などからの拡散の影響によって広範囲に汚染され，その汚染の程度にはか

なりの地域差があると予想される．森林土壌には過去に供給されたダイオキシン

類を長期間にわたって蓄積しているため，廃棄物処理の多くを焼却に頼ってきた

日本では，場所によっては非常に高濃度に汚染されている可能性もある．  

そこで本研究では，琵琶湖に流入する主要な河川流域 (野洲川流域 ,  安曇川流域 ,

姉川流域および琵琶湖流域 )の森林域を対象にして，土壌に含まれるダイオキシン

類の実測調査を行った (第 4 章第 1 節 )．その結果，森林土壌の汚染レベル (有機炭

素あたりのダイオキシン類濃度 )が流域ごとに異なっていることを明らかにした．

その原因として，焼却場由来のダイオキシン類が大気を経由して影響しているこ

とが予測されたが，大気中ダイオキシン類濃度の実測値なども地点，頻度に乏し

く詳細な解析には至らなかった．  

そこで本節では，土壌調査の対象流域を含む琵琶湖流域を対象に，大気拡散モ

デル (ADMER: Atmospheric  Dispersion Model  for  Exposure and Risk assessment) 4 3 )

を適用し，焼却に伴うダイオキシン類の大気挙動を計算することによって大気中

ダイオキシン類濃度および沈着量の分布を推定することとした．また，次節では

この推定結果を野洲川流域，安曇川流域および姉川流域で集計し，それぞれの流

域で行われた森林土壌の実測調査との比較を行うことによって，モデル計算から

の流域汚染レベルの推定を試みた．これらの研究のフローは図 4-10 に示した．  

ダイオキシン類の定量手法には，第 3 章第 3 節で述べた CALUX ®  Assay法を用

いた毒性等価濃度 (TEQ)を用いた．ここで，本来ならばダイオキシン類同族・異

性体について，それぞれ個々にパラメータを設定し，排出量・拡散挙動・大気濃

度・沈着量などを計算した後で TEQに重ね合わせることが厳密であるが，排出か

ら沈着に至るまでに TEQ濃度に与える同族・異性体分布の変化の影響は十分に小

さいこと 11 2 ) を考慮し，本計算に関わってダイオキシン類の同族・異性体分布は

変化しないと仮定して TEQをそのまま扱って解析を行った．パラメータの設定に

ついても，次項で述べるように TEQベースで計算することに配慮した．  
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DXNs 排 出 源 デ ー タ ( 2 0 0 1 年 )  
(濃 度 ･排 ガ ス 量 自 主 測 定 デ ー タ )  

大 気 拡 散 (パ フ ･プ リ ュ ー ム )モ デ ル  
(バ ッ ク グ ラ ン ド 濃 度 ･洗 浄 比 ･乾 性 沈 着 速 度 ･分 解 速 度 の 設 定 )  

気 象 デ ー タ  
(ア メ ダ ス 観 測 デ ー タ )  

D X N s 推 定 蓄 積 量 分 布  V S  汚 染 レ ベ ル 実 測 値  
(地 点 別 デ ー タ を 用 い て 回 帰 式 を 設 定 )  

DXNs 大 気 濃 度  
DXNs 沈 着 量  

森 林 /水 田 土 壌 の サ ン プ リ ン グ  
(野 洲 川 ･安 曇 川 ･姉 川 流 域 )  

DXNs 汚 染 レ ベ ル の 評 価  
(森 林 土 壌 )  

環 境 省 等 の 実 測 値  
(大 気 濃 度 ･沈 着 量 )  

ア ド レ ス マ ッ チ ン グ  
定 量 ･分 析 実 験  

( D X N s 濃 度 ・ 有 機 炭 素 含 有 率 な ど )  

DXNs 汚 染 レ ベ ル の 空 間 分 布 (森 林 土 壌 )  
 森 林 土 壌 の 条 件 設 定  

(有 機 炭 素 含 有 率 ･層 厚 ･空 隙 率 ･密 度 )  

DXNs 蓄 積 量 の 空 間 分 布 (森 林 土 壌 )  

DXNs 蓄 積 量  (水 田 土 壌 )  

水 田 土 壌 の 条 件 設 定  
(層 厚 ･空 隙 率 ･密 度 ･面 積 )  

検 証  

図 4-10 大気拡散モデルを用いたダイオキシン類汚染レベル推定の研究フロー  

＊  D X N s 汚 染 レ ベ ル は ， 有 機 炭 素 あ た り の ダ イ オ キ シ ン 類 濃 度 ( g T E Q / g  O C )を 示 す  

土 壌 中 D X N s の 推 定 蓄 積 量 の 評 価  
( D X N s 排 出 量 の 経 年 変 化 お よ び 土 壌 中 半 減 期 を 考 慮 )  

本 章 第 2 節  本 章 第 1 節

本 章 第 3 節  

第 6 章 第 4 節

 

4 .2 .2 大気拡散モデルの概要と計算条件の設定  

大気拡散モデル ADMER Ver1.0(産業技術総合研究所で開発 )は，化学物質の運命

を評価するためのモデルの一つであり，関東地方や近畿地方のような地域スケー

ルでの化学物質濃度の時空間分布の推定を対象としている．濃度と沈着量の計算

では，階級に区分された気象条件ごとに拡散計算を行い，その各気象区分の月単

位出現頻度の重み付け平均値として期間平均値 (月平均値など )が計算される ．

ADMERの移流・拡散過程の基本原理は，プリューム・パフモデルに基づいており，

これは発生源近傍における評価によく用いられている．高さ方向の拡散も考慮さ

れるのが一般的だが，広域での濃度評価を目的とした ADMERでは，計算時間の短

縮のため高さ方向を均一濃度としている．水平方向には約 5×5kmグリッドごとで

の計算を行い，解析領域内すべての発生源グリッドから全グリッドへの寄与を計

算し，重ね合わせることにより濃度を推定している．その他の詳細な仮定や適用

事例は参考文献 11 6 ) に詳しい．  

 大気拡散モデルの適用にあたって要求される主な入力データ・設定条件として

は，①計算エリアの設定，②地点別ダイオキシン類排出量データ，③気象データ，

④ダイオキシン類の分解係数 (大気中 )，⑤乾性沈着速度，⑥洗浄比，⑦バックグ

ランド濃度である．これらの設定方法について以下に説明する．なお，大気拡散

計算の対象年は，排出源データの制約などから 2001 年とした．  
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①計算エリアの設定 

 計算の対象エリアは，既に

述べたように，琵琶湖流域全

体をカバーし，特定の排出源

影響が概ね無視できる程度の

エリア (東西 80km×南北

175km)に広げて設定した (図

4-11)．本研究で設定したエリ

アをさらに広げても，琵琶湖

流域内の大気拡散計算にはほ

とんど影響しないことは事前

計算でチェックした．なお，

本モデルでは，大気中に定常

的に存在するようなかなり広

域的な拡散効果については，

バックグランド濃度として表

現している．計算の空間単位

(空間分解能 )は，既に述べた

とおり 5km メッシュとした．      

図 4-11 大気拡散モデルの計算エリア  

16 ﾒｯｼｭ×5km 

3
5
ﾒ
ｯ
ｼ
ｭ
×

5
k
m
 姉川流域  

安曇川流域  

野洲川流域  

 

 

 

 

 

②地点別ダイオキシン類排出量データ 

 排出源となっている廃棄物焼却場からのダイオキシン類排出負荷量は，地方自

治体が中心となってとりまとめた 2001 年度事業所別ダイオキシン類自主測定デ

ータをもとにした．本研究では，滋賀県およびそれに隣接する自治体 (京都府，福

井県，岐阜県および三重県 )の自主測定データをインターネット上で入手し，フォ

ーマットを統一した．次に，各事業所の住所をもとにアドレスマッチングツール

11 7 ) を用いて十進経緯度系の座標を算定した (図 4-12)．一方，各焼却場からのダイ

オキシン類排出量は，一般的な推定手法 11 8 ) があるが，入手できるパラメータに限

界があるため，本研究では単純に式 4-1 と式 4-2 に従うこととした．  

焼却量については実測値もしくは各施設の規模に基づいた平均値を設定し，回

帰式 4-2 を用いて排ガス量を推算した．ここで，ごみ 1ton当たりの排ガス発生量

は，厚生省のガイドラインなどで広く利用されている 5,000(m 3 N/ton) 11 9 ) などがあ

るが，本研究では，実測データの相関に基づく結果 (4,880(m 3 N/ton))を用いた．  
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gasdxndxn QCQ ×=  式 4-1 

incgas QCoefQ ×= .  式 4-2 

Q d x n :  ダイオキシン類年間排出量  ( tonTEQ/year)  

C d x n :  排ガス中ダイオキシン類濃度  ( tonTEQ/m 3 N) 

Q g a s :  年間排ガス量  (m 3 N/year)  

Q i n c :  焼却量  ( ton/year)  

Coef . :  焼却量当たり排ガス発生量 (m 3 N/ton)＝ 4,880 

 

 上述の方法で作成されたダイオキシン類年間排出量を，計算エリア全体で集計

し表 4-2 にまとめた．その結果，計算エリア内で 137gTEQ/yr となった．本計算で

は焼却量の設定について，実測データをもとにして「施設別に平均的な量」を仮

定したが，施設別に可能最

大 焼 却 量 を 仮 定 し た 場 合

300～ 400 gTEQ/yr 程度の年

間排出量になることから，

この設定は結果に大きく影

響する．また，年間排出量

をグリッド (5km メッシュ )

ごとに集計した結果，焼却

場の多い琵琶湖南東部がや

はり高い排出ポイントであ

ることが分かった (図 4-13)． 
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図 4-12 廃棄物焼却場の分布と計算エリア  

廃 棄 物 焼 却 場 地 点  
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表 4-1 計算エリアの廃棄物焼却場 (事業所 )数とダイオキシン類年間排出量  

滋賀県 261 34.0
京都府 123 13.7
福井県 127 61.5
岐阜県 81 12.0
三重県 132 16.1

対象領域全体 724 137.3

都道府県名 領域内事業所数
DXNs年間排出量

(gTEQ/yr)

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 4-13 グリッド別のダイオキシン類年間排出量  

グリッドダイオキシン類排出量(gTEQ/yr) 　
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③気象データ 

本モデル (ADMER)では，気象データとしてアメダス気象データを自動的に導入

し計算に利用することが可能である．計算の対象年である 2001 年のアメダス気象

データおよび大気安定度に関するデータ (放射･雲量 )を利用した．なお，風や降雨

などの設定は拡散計算に影響を及ぼすが，琵琶湖流域程度のスケールで年間レベ

ルの計算をする場合，気象データの影響はかなり限定的である．これは，地域ス

ケールの気象が，年間を通してみればそれほど大きく変わらないことも一因であ

るが，実際に拡散によって影響を大きく受けるエリアがそれほど広くないことが

大きい．  

④ダイオキシン類の分解係数(大気中) 

 ダイオキシン類の分解速度は，一般に非常に遅いと言われる．しかしながら，

実際にはダイオキシン類が存在している媒体 (大気，水，土壌など )だけでなく，

収着形態や同族・異性体ごとにかなり異なっている．本研究では，ダイオキシン

類を TEQで扱っているため，平均的な分解係数の設定を試みた．この際，環境省 11 2 )

などが中心となって測定した多くの大気中ダイオキシン類の実測データを参考に

平均同族・異性体分布を仮定し，その同族・異性体ごとの大気中分解係数を既往

の研究 7 ) 11 9 ) から引用して平均化した．  

以下に，平均分解係数を求める際の仮定などをまとめる．  

(ア )  大気中ダイオキシン類の実測データ (全国一斉調査 )は，ガス態・粒子態の合計値である．  

(イ )  大気中ダイオキシン類の粒子 -ガス分配は，経験式の設定が可能である．  

(ウ )  粒子態の分解は，ガス態に比べて非常に小さく，大気中滞留時間を考えても無視できる．  

(エ )  ガス態のダイオキシン類は， OHラジカル分解が優先し 1 0 0 ) ，またその分解係数は同族体

別に文献値 7 ) 1 1 9 ) を参照することが可能である．  

 以上の仮定から，ガス態のダイオキシン類のみの分解を仮定し，大気中全体の

ダ イ オ キ シ ン 類 に 対 す る TEQベ ー ス で の 平 均 分 解 係 数 を 算 定 し た 結 果 ， 6.00×

10 - 8 ( /sec)となった．本研究では，この値を平均分解係数として大気拡散モデルに

設定した．なお，分解係数の設定根拠は重要であるが，流域平均程度の大気濃度

や沈着量を推定する場合，分解係数 0～ 10 - 5 オーダーの設定ではほとんど影響し

なかった (計算エリア全域の平均大気濃度で最大 10%程度の影響 )．  

⑤乾性沈着速度 

 乾性沈着速度は，大気中粒子の密度や粒径分布によって影響を受ける．本研究

では，文献値を参考 1 2 0 ) にして，陸上における 1μ m以下の粒子 (1000kg/m 3 )の年平

均乾性沈着速度 (1×10 - 3 m/sec)を利用した．降雨の多い日本では，この乾性沈着は

それほど大きな影響を持たないが，考慮しない場合 (0 m/sec)とかなり早い速度を

仮定した場合 (3×10 - 3 m/sec)では，計算エリア全体の平均大気濃度で 10%程度の違

いが生じた．しかしながら，高い大気濃度や沈着量を有する地点においては，ほ

とんど影響しない結果が得られた．  
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⑥洗浄比 

 洗浄比は，降雨による湿性沈着に影響を与える．日本における雨水中ダイオキ

シ ン 類 の 実 測 値 を も と に 算 定 し た 平 均 洗 浄 比 は 5 × 10 4 (-) 程 度 1 2 1 ) で あ り ，

Mackey 1 2 2 ) による洗浄比 (2×10 5 (-))に比べてやや低い値となっているが，これは日

本が温帯モンスーン気候帯であることが原因と考えられる．洗浄比は大きいほう

が，より雨水中ダイオキシン類濃度が高いことを意味し，まさに大気の洗浄力を

表現しているが，上述の二つの設定値では計算エリア全体の平均大気濃度で 5～

10%，沈着量で 2 倍程度の違いが生じるため設定値に注意する必要がある．本研

究では，日本における実測値をもとにした 5×10 4 (-)を用いることとした．  

⑦バックグランド濃度 

 ダイオキシン類のバックグランド濃度は，排出源の影響がほとんど無いと考え

られる地域の大気濃度を意味する．言い換えれば，大気中ダイオキシン類の基底

濃度とも言える．日本では，平成 10 年度の環境庁全国一斉調査でバックグランド

に関する調査 (全国平均値で 0.021pgTEQ/m 3 ) 8 7 ) も行われた．しかしながら，琵琶

湖流域周辺ではその地理的条件から上記の数値がやや低いと考え，本研究では

2001 年度に行われた滋賀県周辺の大気実測結果 1 2 3 ) の最も低い値を参考に 0.046 

pgTEQ/m 3 に設定した．なお，バックグランドの設定値は大気濃度などに直接的に

影響する．  

 

以上，④ ~⑥の各パラメータの設定値を表 4-2 にまとめた．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

データ・パラメータ名称 設定値

分解速度 (/sec)  6×10-8  *a

乾性沈着速度 (m/sec)  1×10-3  *b

バックグランド濃度 (gTEQ/m
3
)  4.6×10-14  *c

洗浄比 ( - )  5×104  *d

*b: 陸上における1μm以下の粒子(1,000kg/m3)の年平均乾性沈着速度120)

*c: 2001年度ダイオキシン類に係る環境調査結果123)-滋賀県付近の測定値

*d: 日本における雨水中ダイオキシン類の実測値121)をもとに算定した平均洗浄比

*a: 実測の大気中ダイオキシン類同族体分布112), 同族体別粒子-ｶﾞｽ分配121),

          同族体別分解係数7)119)を考慮し、算定された平均分解係数

表 4-2 本研究で設定された大気拡散計算のパラメータ  
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4.2.3 大気拡散計算の結果と再現性  

 計算の結果得られた 2001 年の大気中平均ダイオキシン類濃度と年間全沈着量

分布を図 4-14 に示した．琵琶湖流域では，焼却場の多い栗東市や八日市市付近を

中 心 と し て や や 高 い 濃 度 ( 大 気 濃 度 で 約 0.1pgTEQ/m 3 ， 全 沈 着 量 で 約 5,000 

pgTEQ/m 2 /year)が推定された．大気拡散の効果は大気濃度に対して大きく，沈着

量の分布の方がより発生源よりに汚染が偏っている．言い換えれば，大気汚染の

影響は広く及ぶが，土壌汚染に対する影響は限定的であることを示している．  

こ れ ら の 計 算 結 果 に 対 す る 再 現 性 を ， 実 測 値 の 得 ら れ る 範 囲 で 検 証 し た (図

4-15)．大気中ダイオキシン類濃度の実測 1 2 3 ) は，年 2 回程度であり，これを平均

して表示しているため厳密な検証は難しいが，濃度の高低やオーダーについては

ある程度の再現性が確認された．一方，ダイオキシン類全沈着量に関しては，検

証するための適切な実測値が存在しなかったため，1998 年度に行われた全国一斉

調査による降下ばいじんの測定結果 8 7 ) を参考に示した．2001 年度の焼却に伴うダ

イオキシン類排出量は，排出源対策初期の 1998 年度のそれに比べて 3～ 4 割程度

減少しており (ダイオキシン類排出インベントリー ) 8 4 ) ，これを考慮すると各地点

において良好な再現性を示していることが分かった．  
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図 4-14 大気拡散モデルを用いて算定された大気中ダイオキシン類濃度  

(2001 年平均値 )と全沈着量 (2001 年の年間値 )の空間分布  
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図 4-15 計算値と実測値の比較 (大気中ダイオキシン類濃度と全沈着量 )  
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4.3 森林土壌におけるダイオキシン類蓄積量の推定  

 本節では，既に第 4 章第 1 節で述べた森林土壌中ダイオキシン類の汚染レベル

(有機炭素含有量あたりのダイオキシン類濃度 )を，大気拡散モデルを用いたダイ

オキシン類の沈着量計算結果から推定することを目的とした．いったん土壌 (落葉

樹なども含む )に分配・沈着されたダイオキシン類の多くは粒子に収着した状態で

存在し，年々蓄積されるため，森林土壌含有量を推定するためには長期間の影響

を考慮する必要がある．これらの影響を考慮するため，幾つかの仮定を設定して

大気から供給されるダイオキシン類の経年変化や土壌中での分解を仮定し，森林

土壌への蓄積量を評価した．  

まず，化石燃料の消費量などが大きく増加した戦後からの影響を想定し，対象

期間を過去 50 年間 (1952～ 2001 年 )とした．土壌中で生産されるダイオキシン類は

無いものとし，大気からのみ供給を受けることとした．供給される系として，大

気 -土壌の直接的分配，植物のダイオキシン類吸収と落葉に伴う間接的な供給，お

よび乾性 /湿性沈着が考えられるが，どのメカニズムが律則となるか現状の成果で

は十分に解明されていないため，本研究では乾性 /湿性沈着を考慮した．但し，前

述の 3 つの系は，大気濃度をベースとしているため，空間分布としては似通った

傾向を示すと考えられる．土壌中の分解速度は極めて遅く，その機構も条件によ

って複雑に変化するため，適切な設定が難しい．欧米などの報告 1 2 4 ) - 1 2 6 ) で，土壌

中の半減期は数年から数十年以上とばらつきがあるが，それらの平均的な値とし

て 30 年を一律に仮定 (式 4-3)し，排出源の地点 (焼却場 )や大気挙動，同族・異性

体分布，沈着粒子・土壌生産量などは同一とした．また，ダイオキシン類排出量

は近年の排出源対策により激減したため，1997 年以降はダイオキシン類排出イン

ベントリー (全国平均 )の推定結果 (図 4-16) 8 4 ) に従い，それ以前は推定が難しいが

本研究では 1997 年の排出レベルと同等と見なした．森林土壌へのダイオキシン類

蓄積量は，以上の仮定の下での時間積分と設定した．  

 

( )tKCC dt ⋅−= exp0  式 4-3  

 

C t :  t時間後の粒子中ダイオキシン類濃度  (pgTEQ/g) 

C 0 :  粒子中ダイオキシン類初期濃度  (pgTEQ/g)  

K d :  分解速度  ( /year)  

t  :  経過時間  (year)  

 

 計算の結果を図 4-17 に示した．本研究の蓄積量推定手法は，図 4-14 右図に示

した沈着量がベースとなっているため，この図と蓄積量の推定結果の分布図 (図

4-17)とは類似しているが，分解の影響で地点別の高低がやや平滑化していること

が分かる．我々の調査では，野洲川流域付近のダイオキシン類推定蓄積量が最も
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高いことを予想していたが，琵琶湖流域全体についての平均推定蓄積量も同じく

らいであり，計算エリア内には局所的な高い汚染地域も存在していることが示唆

された．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4-16 ダイオキシン類排出インベントリーの経年変化 (全国値 )  

0

2000

4000

6000

8000

19
97

19
98

19
99

20
00

20
01

20
02

20
03

year

D
X
N

s排
出

量
 (
gT

E
Q

/
ye

ar
)

DXNs土壌蓄積（供給）量　(gTEQ/km2)

0 - 0.1

0.1 - 0.2

0.2 - 0.5

0.5 - 1.0

1.0 - 2.0

2.0 - 10.0
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   93



第 4 章 陸域圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定 

 ここで，大気由来ダイオキシン類の影響で流域ごとに異なっているとされたダ

イオキシン類汚染レベル (有機炭素あたりのダイオキシン類濃度，本章第 1 節 )と，

上述で得られたダイオキシン類推定蓄積量の流域平均値を比較した (図 4-18)．実

測のダイオキシン類汚染レベルとモデルによる推定蓄積量を流域間で比較すると，

概ね同様の比率傾向を示していることが確認されるが，モデルによる推定蓄積量

の方が流域ごとの違いがやや大きく出ている．この理由としては，①大気から森

林土壌へのダイオキシン類供給メカニズムが「大気濃度と土壌との分配」などに

影響され，流域ごとの汚染レベルの違いが本研究の推定より平滑化すること，②

ダイオキシン類の土壌中半減期が 30 年より短いこと，③蓄積量の推定値は流域全

体の平均を用いているため下流域に分布する高い値が影響したこと，などの原因

が考えられる．これら推定精度の改善余地はあるものの，地域あるいは流域単位

のダイオキシン類汚染レベルの推定には，大気拡散モデルをベースにしたシミュ

レーションが有効なツールとなりうることが実証された．  
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図 4-18 実測のダイオキシン類汚染レベルと推定蓄積量の比較  
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4.4 第 4 章まとめ  

本章では，琵琶湖流域の陸域土壌 (森林土壌，水田土壌，その他 )を対象にして

実施されたサンプリング調査およびその分析結果をもとに，ダイオキシン類の陸

域土壌への蓄積状況やその起源および空間分布などを定量的に評価した．  

第 1 節では，第 3 章で説明されたサンプリング調査の中から主に陸域土壌に関

する分析結果を用いて，ダイオキシン類濃度と土壌特性 (特に有機炭素含有率 )と

の関連性について土地利用および流域ごとに考察し，蓄積特性の解明とともにそ

の汚染源について推定した．その結果，水田土壌におけるダイオキシン類が人為

的な影響によるといった推測について，ダイオキシン類汚染レベルが森林土壌に

比べてかなり高い (5 倍～ 7 倍程度 )ことや， HRGC/HRMS 法を用いたダイオキシン

類の同族・異性体分布特性 (1,3,6,8-TCDD の割合が多い )を用いて裏付けることが

できた．一方，森林土壌ではどの流域においてもダイオキシン類濃度が有機炭素

含有率に強く依存していること (すなわち比例関係であること )が分かった．この

比例定数は，野洲川流域で約 1,080pgTEQ/gOC，安曇川流域と姉川流域はともに約

670 pgTEQ/gOC となった．これは，森林におけるダイオキシン類の起源が人為的

なものではなく，大気からの沈着 (大気由来 )であることを示唆する結果であり，

各流域の大気濃度の実測値を比較したところ，上記の傾き (ダイオキシン類汚染レ

ベル )の比とほぼ同じになった．一方，これらの結果を，実際の流域地図の上に

GIS を用いて図示することは，直感的にイメージしやすく，理解の助けになるこ

とが多いことも示した．  

 河川底質のダイオキシン類濃度の測定結果からは，陸域土壌に比べてかなり低

い値であったことなどから，ダイオキシン類を多く収着している粒径の細かい陸

域土壌ほど降雨と共に流出しやすい傾向にあるが，これらの粒子は河川底質とし

て堆積しにくく，河川水と共に SS として輸送され，最終的には琵琶湖の底質に堆

積するものと推測された．  

第 2 節では，森林土壌中ダイオキシン類の主要な起源である焼却場 (大気 )由来

のダイオキシン類について，大気拡散モデル ADMER を用いた大気挙動の計算を

行い，大気濃度と陸域土壌への沈着量 (乾性 /湿性沈着量 )を推算した．2001 年の一

年間の推定をした結果，大気濃度の推定精度，沈着量の推定精度ともに良好であ

ることが確認された．  

第 3 節では，琵琶湖流域を対象にして陸域土壌におけるダイオキシン類推定蓄

積量の空間分布を推定した．これは，第 2 節の沈着量分布をもとにして，ダイオ

キシン類排出量の経年変化と土壌中半減期を仮定して推定された値である．流域

ご と の 推 定 蓄 積 量 は ， 野 洲 川 流 域 で 0.220 gTEQ/km 2 ， 安 曇 川 流 域 で 0.093 

gTEQ/km 2 ，姉川流域で 0.121 gTEQ/km 2 程度となり，これら流域間の比は，先に

述べた実測に基づくダイオキシン類汚染レベル (有機炭素あたりのダイオキシン

類濃度 )の比と近い傾向を示した．野洲川流域，安曇川流域，姉川流域および琵琶
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湖流域へのダイオキシン類推定蓄積量は，それぞれ 84.0，31.1，49.9，841.0 gTEQ

程度と評価されたことから，森林土壌におけるダイオキシン類蓄積量は，決して

無視出来ないレベルであり，流域内での長期的な影響が懸念された．  
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第 5章  水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定とモデリング 

河川水に含まれているダイオキシン類の主な起源は，第 4 章で論述された陸域

土壌である．しかしながら，陸域土壌と河川水のサンプリング調査を並行した研

究事例は極めて少なく，これまでの研究ではダイオキシン類の流出現象に着目し

て調査が行われているとは言えない．これは，1 検体数百 Lの採水からダイオキシ

ン類の濃縮・精製および定量分析に至る作業の繁雑さ 2 4 ) だけでなく，動態メカニ

ズムの解明のためにはサンプル数も必然的に多くなるため現実的な調査の実施が

困難になるからであると考えられる．そこで本章では，大量の水試料を半自動で

濃縮できる装置 (MEWS-2100， EIS Japan製 )の活用や定量分析には主に CALUX ®  

Assay法を用いること，また，ダイオキシン類濃度の指標として水中の有機炭素

(POCおよび DOC)を用いることにより時間変化を推定するなどの工夫を行って，

河川水中ダイオキシン類の流出負荷量を推定した．調査は野洲川における任意地

点 (図 3-4)の晴天時，降雨流出時および代掻き流出時の河川水を対象として実施さ

れた (図 3-3)．この河川水試料を対象に溶存態 /懸濁態のダイオキシン類濃度およ

び水質特性 (SS， POCおよび DOC)を分析し，陸域土壌のダイオキシン類特性との

関係からその発生源について推定した．一方，統合型水文水質流出解析モデル

BASINS-HSPF(Better  Assessment  Science Integrat ing Point 4 4 )  & Nonpoint  Sources-  

Hydrological  Simulat ion Program Fortran 4 5 ) )を同流域に適用し， 1 時間単位での水

文および SSの流出量をリアルタイムで推定した．これらの結果を総括し，河川水

中ダイオキシン類の流出負荷量を定量的に予測した．  

 第 1 節では，野洲川河川水と琵琶湖水の調査・分析の結果を示し，第 2 節では，

BASINS-HSPF を用いた河川流量の再現と SS 濃度の推定について論述する．第 3

節では，ダイオキシン類流出負荷量の推定方法を示し，第 1 節と第 2 節の結果を

用いて野洲川 -三雲観測地点の流出負荷量推定を行う．  
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第 5 章 水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定とモデリング 

5.1 河川水中ダイオキシン類に与える水質特性の影響と起源の推定  

 図 5-1 に流出形態別のダイオキシン類濃度の測定結果を対数値で示した．代掻

き時，降雨流出時および晴天時で比較すると，特に晴天時では値がかなり低くな

っていることが分かる．全試料を地点別あるいは日別に比較すると，１オーダー

程度は異なるなど，かなりその時々で値が変動することが確認された．なお，ダ

イオキシン類に係わる水質基準値は 1pgTEQ/l であるが，この基準は HRGC/HRMS

法で測定された年間平均値に対するものであり，本研究の結果からは必ずしも基

準を超えているか否かは判断できない．  
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図 5-1 流出形態別ダイオキシン類濃度一覧  

＊ サ ン プ ル ラ ベ ル の ()内 は 採 取 年 を 示 す が ，
特 に 記 載 の 無 い 場 合 は 20 0 5 年 で あ る  

 

 次に，ダイオキシン類濃度に

与える SS 濃度の影響について

図 5-2 に示した．この図から，

ダイオキシン類濃度と SS 濃度

には比較的良好な正の相関があ

り，すなわち SS あたりのダイ

オキシン類は，概ね一定の値を

とることが分かる．言い換えれ

ば，水中におけるダイオキシン

類濃度の上昇は，SS 濃度の増加

に伴って起こることを意味して

いる．しかしながら，流出形態

別に見ると，やや分布域が異な

っている．これは，SS の起源 (す

　　y = 0.21x0.95

R2 = 0.68
　　(全データn=49）
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図 5-2 流出形態別ダイオキシン類濃度と SS の関係  
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な わ ち 集 水 域 の 陸 域 土 壌 )が 異

なっているためと予想し，起源

推定の有効な指標となるダイオ

キシン類汚染レベル  (有機炭素

あたりのダイオキシン類濃度，

pgTEQ/gOC，第 4 章第 1 節参照 )

で 流 出 形 態 別 比 較 を 行 っ た

(図 5-3)．図 5-3 では，縦軸が懸

濁態ダイオキシン類濃度となっ

ているが，この値が水中ダイオ

キシン類濃度に占める割合は，

全試料平均で 88%程度であり，

水中ダイオキシン類濃度自体の

値を大きく左右することに違い

はない．この図から，特に代掻き時においては，その他の流出形態とは異なった

分布傾向を持つことが分かる．代掻き時の河川水中ダイオキシン類は，その起源

として水田土壌が影響し，SS 中のダイオキシン類汚染レベルは，ばらつきはある

が約 8,000pgTEQ/gOC となった．一方，降雨流出時と晴天時の分布傾向は比較的

似通っており，ダイオキシン類汚染レベルは約 1,600pgTEQ/gOC となった．次に

水中 SS の地点別ダイオキシン類汚染レベルを図 5-4 に示した．これらを比較する

と，上述の通り代掻き時に高い値となり，降雨流出時と晴天時には一部のデータ

を除いて一定に近い値となっている．また，第 4 章第 1 節で述べた野洲川森林土

壌におけるダイオキシン類汚染レベルは，約 1,000pgTEQ/gOC となっており，河

川水中 SS における汚染レベルの下支え (バックグランド )となっていることが分

かる．  

の
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図 5-3 流出形態別 -懸濁態ダイオキシン類濃度  

と POC の関係  
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図 5-4 流出形態別ダイオキシン類汚染レベル  (有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )  
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 ここまでは，代掻き時，降雨流出時および晴天時といった流出形態別の特性に

ついて議論してきたが，以下に地点別の違いについて述べる．図 5-5 には，河川

水のサンプリング地点ごとに降雨流出時のダイオキシン類汚染レベルを示した

(家棟川だけは，降雨流出サンプルが無かったため，参考として代掻き時の値を示

している )．野洲川本川については，下流ほど水田面積率が高くなり，それに伴っ

て河川水中のダイオキシン類汚染レベルも上昇している (図 5-6)．一方，泉川や家

棟川といった主に水田排水を流下させる河川では，ダイオキシン類汚染レベルが

極めて高いことが確認された．これによって，図 5-3 や図 5-4 におけるばらつき

は，集水域特性によって影響を受けていることが明らかとなった．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

第 1 章第 3 節でも少し述べたように，河川中のダイオキシン類の挙動を考える

上で最も重要なパラメータの一つは，有機炭素 -水分配係数 K o c である．これは，

SSあたりのダイオキシン類濃度と水中ダイオキシン類濃度との分配比は， K o c と

有機炭素含有率 f o c に依存するという関係に基づいている (式などは本章第 3 節で

示す )． K o c は，ダイオキシン類の物性や同族・異性体の構成あるいは有機物の種

類によっても異なるが，ダイオキシン類そのものの疎水性が極めて高いため，環

境中では大きくは変化しないと考えられる．図 5-7 に本研究で得られたサンプル

の log  K o c を示した．この結果から野洲川河川水や湖水などにおける K o c は，流出

形態や地点に関わらず概ね一定の値をとることが確認された．河川水におけるダ

イオキシン類の log  K o c は， 7～ 7.25 l /kgOC程度となり，河川水中ダイオキシン類

の主要な異性体と考えられる OCDDの log  K o c の値 3 ) や物性 (K o w )から推定 7 6 ) - 7 8 ) さ

れる値に近い数値となった．  

　　y = 296x0.77

R2 = 0.82
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水 田 面 積 率 は ， 河 川 水 の サ ン プ リ ン グ 地 点 に つ い て

集 水 域 界 を 画 定 (第 2 章 )し ， 平 成 9 年 の 土 地 利 用 を

イ ン タ ー セ ク ト し て 作 成 し た ．  
但 し ， 泉 川 と 家 棟 川 に つ い て は ， 概 算 値 と す る ．  

図 5-5 サンプリング地点ごとのダイオキシン類  
汚染レベル (降雨流出時 )  

図 5-6 ダイオキシン類汚染レベルと  
水田面積率の関係 (降雨流出時 )  
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図 5-7 流出形態別の有機炭素 -水分配係数 ( log  K o c )  

＊ サ ン プ ル ラ ベ ル の ()内 は 採 取 年 を 示 す が ， 特 に 記 載 の 無 い 場 合 は 20 0 5 年 で あ る

＊ 値 の 無 い 試 料 は ， 懸 濁 態 ダ イ オ キ シ ン 類 の み が 測 定 さ れ た た め ．  

 

 

 上述してきたように，河川中の有機炭素濃度はダイオキシン類の挙動に大きな

影響を与えている．特に POC(mgOC/l)もしくは f o c (gOC/g)といった SS中の有機炭素

含有率は，ダイオキシン類の流出負荷量に直接的に影響するため極めて重要であ

る．有機炭素とダイオキシン類の関係は，先に述べたとおりであるが，有機炭素

の推定については SSとの関連性を見いだすことで，より効率的な流出負荷の推定

が可能となる．そこで，流出形態または地点別に実施された連続調査 (図 3-3)によ

る結果について説明する．  

 図 5-8 には，SS 中の有機炭素

含有率と SS 濃度の関係を示し

た．一般に SS 濃度が増加する

と，相対的に粒径が大きくなり，

その結果，比表面積も小さくな

るため有機炭素含有率は低くな

る．この傾向は，特に自然の面

源流出系でははっきりと確認で

きるが，一部人為系の流出では

ばらつきが大きくなる．図 5-8

では，降雨流出時の結果につい

ては 2 地点に共通して良好な相

関があり，一方，代掻き時の結

果は水田流出の影響でばらつき

が大きくなる．また，特に水田

 図 5-8 有機炭素含有率と SS の関係  
 (代 掻 き 時 (泉 川 )お よ び 降 雨 流 出 時 (杣 川 ，三 雲 観 測 所 ) )

　　y = 105x-0.21

R2 = 0.47
　　　(代掻き時，n=207)

　　y = 215x-0.30

R2 = 0.74
　　　　(降雨流出時，n=127)
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土壌の有機炭素含有率は，図 4-2 や図 4-3 に示すように森林土壌より低い値であ

るため，代掻き時の流出土壌 (すなわち水田土壌 )も低い値で推移している．この

ことから，本研究では，代掻き時と降雨流出時で区別し，それぞれに対する回帰

式を図 5-8 中に示すように設定した．  

 一方，DOC については，SS 濃度の変化に伴う顕著な増減は見られなかったが，

言い換えれば晴天時 (定常時 )にも，ある程度の濃度で推移していると言うことを

意味している．図 5-9 には，三雲観測所における降雨流出時の連続調査の結果を

示した．この図に示すように，流出時には SS 濃度の増加に伴って POC も増加す

るが，流出の前後では DOC の方が POC より数倍高い値で安定している．DOM に

収着しているダイオキシン類は，POM に収着しているものに比べて，生物に取り

込まれやすく相対的にリスクも高くなるため，DOC の挙動にも注意が必要である． 
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5.2 水文水質流出解析モデル (BASINS-HSPF)を用いた流量･SS の推定  

5.2.1 BASINS-HSPF およびその関連ツールの概説  

水 文 水 質 流 出 解 析 モ デ ル は ， 流 域 の 分 割 方 法 に よ り ， 集 中 型 モ デ ル (Lumped 

Model)と分布型モデル (Dist r ibuted Model)に分けられる 1 2 7 ) ．集中型モデルは，流

域を一様なひとつの計算単位として取り扱うため，土地利用特性などが類似した

広域の流出解析などに用いられている．一方，分布型モデルは，流域を小さな要

素 (特性の類似する小流域やメッシュ )に分割し，要素ごとに流出解析を行う．パ

ラメータを細かく設定できるなどのメリットがあり，パソコンの発展もあって最

近はこちらが主流となっているが，実際にはパラメータの普遍性などに言及しな

ければ数字合わせ的な解析にもなりかねない．また，水文現象の推定方法の違い

に 着 目 す る と ， 大 き く 分 け て 概 念 型 モ デ ル (Conceptual  Model)と 物 理 型 モ デ ル

(Physical ly-based Model)とがある．概念型モデルは，水文現象の物理機構を単純

化な経験関数などとし，幾つかのパラメータを設定することによって流出予測を

行う．一部のパラメータについては，物性値と直接関係付けることが困難である

ため，最適化などの手続きが必要になる．物理型モデルは，現象を記述する物理

式を離散化し，数値解析により解を得る．ダイナミックな計算を行うが，実際の

水文現象を全て物理的な式で扱うことは困難であり，流域特性などに類する係数

が用いられるのが一般的である．  

(1)HSPF の特徴 

本 研 究 で 利 用 し た 水 文 水 質 流 出 解 析 モ デ ル Hydrological  Simulat ion  Program 

Fortran(HSPF)は，1966 年にアメリカ合衆国 EPA(環境保護局 )によって開発された

水文および水質をシミュレートする概念型モデルである (図 5-10)．実際の流域環

境中で生じている 3 次元的な水文現象 (蒸発，浸透，流出・輸送など )の一通りを

考慮している．水文と水質を同時に扱うものとしては世界に先駆けて開発された

モデルであり，エンジンのベースは SWM(Stanford  Watershed Model)となっている．

降雨量や土地被覆特性を入力して，流出流量をはじめ SS や有機･無機物質による

汚濁負荷を任意地点で推測する事ができる．流域環境を非浸透性 /浸透性土壌域と

河川などの水域に大別し，それぞれの場において水文現象が計算される． HSPF

はマニュアルやコードが無償公開されており，各種のパラメータを任意に設定で

きるなど汎用性も高いと言われている．2004 年秋にリリースされた最新バージョ

ン (HSPF Ver.12)では，以下に述べるように WDM(Watershed Database Management)

ファイルの取り扱いや UCI(User  Control  Input)ファイルの設定などが Windows の

GUI(Graphical  User  Interface)上で可能となり，利便性が飛躍的に向上した．また，

半集中型モデルに類するが，サブ流域の設定が 500 まで可能になるなど多様なニ

ーズに対応している．北米だけでなく発展途上国などで適用事例が多いが，日本

ではそれほど使用されていない．  
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Evapotranspiration

Precipitation Interception

Surface Runoff Evaporation 

Infiltration 
Interflow 

Ground Water Flow 

図 5-3 水文現象の概念図（HSPF）図 5-10 HSPF で扱う水文現象の概念図  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(2)モデル構造 

 陸域の土地利用特性などによって，浸透や流出などの水文特性は異なっている．

HSPF では浸透性流域 (PERLND; pervious  land)，不浸透性流域 ( IMPLND; impervious 

land)，および水域 (RCHRES; reach and reservoirs)の 3 つの Module に分けて，それ

ぞれ別々の水文メカニズムとそれに関わるパラメータを設定することによって流

量や水質の計算を行っている．例えば， PERLND については，地表および地下に

おける水の流れを計算しており，地下水への涵養や中間流出，地中からの蒸発散

などを考慮している．これに対して IMPLND では地表を不浸透面としているため，

降水は表面流出あるいは地表から直接蒸発することとなり，地下で生じる水の流

れは計算しない．一般に都市域などでは IMPLND を利用し，それ以外の土地 (森

林や農地など )では PERLND が用いられる．一方， RCHRES では，降雨流入・蒸

発や河川流入・流出の計算とともに沈降や巻き上げの計算を行うことが可能とな

っており，特に河川を対象としていることから，河川断面形状 (F-TABLE)などを

任意に設定することができる．各 Module は，それぞれ複数の区画 (最大 500)を設

定することが可能になっており，全ての Module は連結情報 (SCHEMATIC)によっ

て接続されて水量や物質量の受け渡しが行われる．また，地点，時間，水文関連

データなど様々な情報を任意に入出力できるように設計されており，計算の妥当

性や水利用などの詳細な設定が可能となっている．計算のタイムステップとして

は，任意に設定可能であるが，最も短くて時間単位での推定が可能に設計されて

いる．  
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(3)水文計算 1 2 8 )  

HSPF の水文計算は Stanford Watershed Model Ⅳと 15 年以上の経験則に基

づいて設計されている．水文に関わる最低限の入力データとしては，降水量と可

能蒸発散量とされており，その他の気象データなどは任意に入力することが出来

る．以下に， HSPF で設定されている水文計算の方法について簡単に述べる．  
森林域などで降水に伴って地上に供給される水分は，最初に地上に存在する植

物によって遮断・保持され，一部は蒸発する．遮断容量 (CEPS )を超過した水分は

地表面へのインプットとなり，地下へ浸透するか，蒸発散によって大気に放出さ

れるか，もしくは地表流となって地表面を移動する．地下へ浸透した水分は，上

層あるいは下層に設定されたストレージに一旦貯留され，その一部は中間流出や

地下水供給として移動する．   

 浸透現象は，地表面の状態や土壌の水分量などに依存して，Phil ip式を用いて推

定されている．また，表面流出については，Chezy – Manning式と経験式によって，

また，貯留量については上下層でそれぞれを任意の値が設定され，そこからの中

間流出については貯留量の線形関数を用いて計算されている．また，地下水供給

は，上下層からの浸透に基づいて計算され，流出量は単純に断面積とエネルギー

勾配を用いて推定される．蒸発散については，モデルの入力情報として与えられ

る可能蒸発量をもとに計算されている．具体的には，植物からの蒸散，遮断水の

蒸発，上層貯留からの蒸散，下層貯留からの蒸散，地下水からの蒸発の順にそれ

ぞれから差し引かれるように計算されている．また，水域 (RCHRES)での計算は，

基本的に連続式に従い，先に述べたように鉛直方向の移動量 (降水，蒸発散 )，横

方向の移動量 (河川流入・流出 )，および RCHRESへの貯留を考慮して計算されてい

る．具体的な式の設定や仮定については，マニュアル 1 3 4 ) に詳細に記述されてい

るのでこちらを参照されたい．  

 

 (4)BASINS-HSPF とその関連ツール 

BASINS-HSPF は， BASINS と上述の HSPF を含むその他の様々なユーティリテ

ィプログラムから構成されており，様々な流域シーンにおいて適用可能である．

本研究で用いられたモデルおよびその関連ツールの関係およびデータの流れなど

について図 5-11 に示した．  

HSPF は，計算エンジン (プログラム )であるため，その操作 (UCI)ファイルが必

須となる．この UCI ファイルには，計算のためのパラメータや気象情報，地形情

報など一連の入力情報が記述されており，このファイルを適切に作成する事が出

来れば，計算はすぐに実行可能である．しかしながら， UCI ファイルはそのフォ

ーマットが厳格に決められており，作成は容易ではない．そこで， Win-HSPF と

呼ばれる UCI ファイル作成支援ソフトが開発された．このソフトは，UCI ファイ

ルの全ての項目について，そのフォーマットを気にすることなく任意に変更・設
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定可能であり，最終出力として UCI ファイルを作成する． Win-HSPF の開発で，

UCI ファイル作成の利便性は飛躍的に向上したものの，このソフトは①地形情報

の変換・作成や②気象・水文情報の作成，③計算パラメータの推定などは出来な

い．①の地形情報の作成には， BASINS が極めて有効なツールとなる．このプロ

グラムは GIS ソフト ArcView3 上で動作し，標高データを入力することによって

Win-HSPF に必要な一連の地形情報を作成する．必要に応じて河川，湖沼，ポイ

ントソース，土地利用情報などを入力することも可能である．②の気象・水文情

報については，その容量も大きくなるためバイナリ形式の WDM ファイルとして

整備される．この WDM ファイルは，ANNIE や WDM Uti l といったソフトで操作・

入力が可能であり，本研究では様々な情報を一つの WDM ファイルに統合した (本

節第 2 項 )．  

 

 

 

目 的 ： HSPF( 流 量 の 再 現 計 算計 算 ｴﾝｼﾞﾝ )を 用 い た  

UCI(HSPF 操作 )ﾌｧｲﾙ  
( こ の ﾌ ｧ ｲ ﾙが 適 切 に 作 ら れ る と ， 計 算 も 適 切 に 行 わ れ る が ， 以 下 の 問 題 が あ る )  

・ パ ラ メ ー タ が 多 数  ・ 入 力 フ ォ ー マ ッ ト が 厳 格  ・ マ ニ ュ ア ル が 厚 い  

陸 地 ・ 水 域 地 形 情 報  

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

( 面 積・傾 斜・流 下 方 向 )  
水 文 計 算 ﾊﾟ ﾗ ﾒ ｰ ﾀ  

( 浸 透 ， 潮 流 ， 蒸 発 な ど )  
入 力 気 象 ・ 水 文 情 報  

( W D M ﾌ ｧ ｲ ﾙ： 降 雨 量 ・ 取 水 量 な ど )  

出 力 情 報  
( 計 算 に 関 わ る 任 意 情 報 )  

UCI ﾌｧｲﾙ作成のための支援 ｿﾌﾄ (Win-HSPF) 
・  Wi n d o w s 対 応 で G U I も か な り 完 成 度 が 高 い  
・  ど の ﾊﾟ ﾗ ﾒ ｰ ﾀで も 任 意 に 設 定 ・ 変 更 可 能 で あ る  
・  U C I ﾌ ｧ ｲ ﾙへ の 入 力 ﾌｫ ｰ ﾏ ｯ ﾄは 自 動 的 に 作 成 す る  
・  ﾏ ﾆ ｭ ｱ ﾙが 分 か り や す く 作 ら れ て い る  
・  地 形 情 報 の 変 換 ･作 成 や ﾊﾟ ﾗ ﾒ ｰ ﾀの 推 定 等 の 機 能 は 有 し て い な い  

UCI ﾌｧｲﾙ作成のための地形情報作成支援 ﾂｰﾙ  
(BASINS3.1  fo r  Win )  

現 在 は A r c V i e w 3 ベ ー ス で 動 作 す る ソ フ ト で あ る  

標 高 G I S を 元 に し た 自 動 流 域 分 割 ツ ー ル が 同 梱 さ れ て い る  

土 地 利 用 G I S デ ー タ の 導 入 ・ 適 用 が 可 能 で あ る  

河 川 ( R c h e r s ) デ ー タ の 自 動 作 成 が 可 能 で あ る  

上 記 の デ ー タ を も と に ， 流 域 情 報 ( w s d ) フ ァ イ ル を 作 成 す る  

河 川 断 面 形 状 ﾃﾞ ｰ ﾀ  
( F - T a b l e ,   

実 測 デ ー タ か ら 計 算 )  

陸 地 地 形 ・ 土 地 情 報  
( 流 域 面 積 ， 河 川 ﾈ ｯ ﾄ ﾜ ｰ ｸ，

土 地 利 用 分 類 な ど )  

WDM ﾌｧｲﾙ作成のための支援 ｿﾌﾄ  
  ANNIE   と   WDMUti l  f o r  Win  
・ 上 で し か 動 か な い    ・ W i n d o w s 上 で 動 く  

・ ｿ ﾌ ﾄの 動 作 は 非 常 に 軽 い   ・ ﾋ ﾞ ｼ ﾞ ｭ ｱ ﾙな G U I 完 備  

・ 操 作 設 定 ﾌ ｧ ｲ ﾙの 作 成 が 面 倒  ・ ど の 情 報 で も 任 意 に 入 力 ･変 更 可 能

D O S

 

・ 操 作 入 力 の 自 動 化 が 可 能   ・ ﾌ ｧ ｲ ﾙが 大 き く な る と 動 作 が 遅 い  

ソフトウェア又はプログラム  

情報又はデータ  

設定又は操作  緑  枠  

情報の入力又は出力  青  枠  

図 5-11 BASINS-HSPF を中心としたモデル・ユーティリティソフトの関係  

と関連するデータの流れ  
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 ③の計算パラメータの推定については， Gauss-Marquardt-Levenberg アルゴリズ

ムを用いた最適化プログラム PEST を用いた (図 5-12)．任意地点の河川流量の再

現性などを目的関数として，任意の収束条件を満たすまでパラメータを繰り返し

再設定する． PEST の操作ファイルも，やや複雑であるため，このファイルを作

成するためのソフト (TSPROC)も利用可能である． TSPROC では， PEST の操作フ

ァイルを作成する機能の他にも，二つの異なる時間変化データがある時に，片方

の時間単位に合うように内挿補間してデータを比較することなどが可能である．

この一連の最適化は，計算条件の設定後には結果が出るまで自動的に続けられる． 

 

目的： HSPF( 流量の再現計算計算 ｴﾝｼﾞﾝ )を用いた  

UCI(HSPF 操作 )ﾌｧｲﾙ  

 

( こ の ﾌ ｧ ｲ ﾙが 適 切 に 作 ら れ る と ， 計 算 も 適 切 に 行 わ れ る が ， 以 下 の 問 題 が あ る )  
・ パ ラ メ ー タ が 多 数  ・ 入 力 フ ォ ー マ ッ ト が 厳 格  ・ マ ニ ュ ア ル が 厚 い  

水 文 計 算 ﾊﾟﾗﾒｰﾀ  

 

 

 

(浸 透 ， 潮 流 ， 蒸 発 な ど )  
出力情報   

 (計 算 に 関 わ る 任 意 情 報 )  

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

HSPF では SS の挙動計算も可能であるが，本研究では L-Q 式 (式 5-1)によって

HSPF で計算された流量をもとに SS 濃度の回帰計算を行った．なお，a～ e の各パ

ラメータは，上述の TSPROC と PEST を用いて最適化された．  

 

                     式 5-1 

 

 

 

図 5-12 PEST を用いた最適化計算の流れ  

設定又は操作  

情報の入力又は出力  

緑  枠  

青  枠  

ソフトウェア又はプログラム  

情報又はデータ  

 

PEST 操 作 ﾌｧｲﾙ作 成 ｿﾌﾄ (TSPROC)  ﾊﾟﾗﾒｰﾀ推 定 ･最 適 化 ｿﾌﾄ (PEST)  
・ 複 数 の 任 意 ﾊﾟ ﾗ ﾒ ｰ ﾀの 自 動 最 適 化 が 可 能  

・ 最 適 化 操 作 ﾌｧ ｲ ﾙ ( . p s t )の 入 力 が 必 要  

・ 最 適 化 の 対 象 (日 平 均 流 量 ・ 月 流 量 ・ 超 過 時 間 な ど )

・ 実 測 値 と ﾓﾃ ﾞ ﾙ値 の 時 間 整 合 (自 動 内 挿 )機 能  

・ 実 測 値 と ﾓﾃ ﾞ ﾙ値 の 誤 差 解 析 ・ 入 力 機 能  

・ 最 適 化 操 作 ﾌｧ ｲ ﾙ ( . p s t )の 作 成 機 能  

( ) ( )( )25.3652sinloglog π×+×+×+= ba etdQC c
ss

t :Ju l ian  Days(日 )， a,b ,c ,d ,e :回帰パラメータ  
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5.2.2 流域の設定と入力データの整備  

本研究では，前章および本章第 1 節でも対象とされた野洲川流域をターゲット

として計算を行った．野洲川流域は，琵琶湖に流入する主要な河川として知られ，

土地利用も多彩な地域である．農地も多く，野洲川下流が天井川であることも関

係して，ダムや頭首工などの取水施設が多く設置されている．最下流付近では，

琵琶湖水の逆水灌漑によって石部頭首工に水を引き入れているだけでなく，伏流

も存在していることから，この頭首工より下流では水文計算自体がかなり困難と

なっている．そこで，本研究では野洲川中流付近 (三雲観測所，図 3-4)までの水文

計算を主な対象とした．この三雲観測所とその少し下流の野洲川局観測所には，

それぞれ流量と水質の自動観測施設 (1 時間単位 )が設置されているため，計算のキ

ャリブレーションが可能な地点でもある．水文データなどの整備状況を勘案し，

本研究では 1998 年の再現計算を行った．  

HSPF 適用の前提となる BASINS では，先に述べたように UCI ファイルのため

の幾何情報を作成するが，そのためには標高，土地利用，あるいは河川などの基

礎的な GIS データの入力が必要となる．これらの GIS データを入力することによ

って，自動的に Win-HSPF への幾何情報ファイルを作成する．図 5-13 には，BASINS

を用いて自動作成されたサブ流域を示した．基準となるサブ流域の面積を設定す

ると，河川の接続地点などを考慮して適切に流域分割を行うことが出来る．また，

河川についても集水面積などが考慮されて，自動的に作成することが出来る．作

成された流域界や河川ラインについて，従来から整備されてきた GIS データと比

較した結果，良好な推定精度が得られていると判断できたことから，自動作成さ

れたデータを用いて作業を進めた．土地利用データについても， BASINS に入力

することで，自動的にサブ流域ごとに分割され， Win-HSPF への入力データとし

て作成される．  

次に，水文・水利用に関わるデータを WDMファイル形式で作成した．これらの

データは，WDM Uti lと ANNIEと呼ばれるソフトウェアを用いて，半自動的に作成

された．データの出典は，主に国土交通省の水文水資源データベースや調査報告

などに基づいており，整備されたデータの一覧は表 2-3 に示される．本計算に用

いられたデータは，彦根気象台における可能蒸発散量の経時データ (ペンマン式に

よって推定 )と野洲川流域平均降水量の経時データである．流域平均降水量は，野

洲，野洲川，春日，上砥山，東寺，水口，大河原，雲井，新田，甲賀，および笹

路の計 11 の降水量観測地点をティーセン分割し，野洲川流域に占める支配面積を

考慮した面積平均値によって設定された．この他，取水と還元に関しては，野洲

川ダム，青土ダム，佐山合同井堰，水口頭首工，思川頭首工，土山揚水機・合同

井堰，菩提寺揚水機，鮎川揚水機の取水経時データを利用し，還元率の季節変化

については既往の研究 1 3 5 ) を参考に設定した．  

河川断面形状については，滋賀県と国土交通省によって調査された紙地図をも
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とにして，HSPF 入力データ (F-TABLE)として必要な水深別断面積や水面面積など

を計算して入力した．本研究では，計 10 地点の河川断面形状データを入手したが，

これらの特性を解析した結果，集水域の面積によって概ね一定の傾向が確認され

たことから，これを基準として野洲川流域内各地点の河川断面形状を設定した．  
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図 5-13 BASINS を用いて自動作成されたサブ流域界と河川ライン  

検 証 さ れ た 野 洲 川 流 域 界  

自 動 作 成 さ れ た サ ブ 流 域 界  

河 川 デ ー タ (国 土 数 値 情 報 )  

自 動 作 成 さ れ た 河 川 ラ イ ン  

番 号 は ， サ ブ 流 域 界 No.を 示 す ．  
背 景 の 濃 淡 は ， 標 高 イ メ ー ジ を 示 す ． 
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5.2.3 モデルの最適化と再現性の検討  

モデル計算の最適化の対象 (最小化関数 )には，実測時間流量と推定時間流量の

差を設定した．この理由としては，最終的な目的となっているダイオキシン類の

流出挙動が SS 濃度に強く依存することを考慮し，流出時流量と定常時流量の再

現性についての重みを同一と仮定したからである．以下に，三雲観測所における

流量の再現性について説明する．  

野洲川の三雲観測所 (図 3-4)における 1998 年のハイドログラフ (実測値および

HSPF による推定値 )を図 5-14 に示した．推定流量は，時間単位で計算されたもの

であり，最適化後の値を示している．この図から，流出のタイミングや流出時の

流量などにおいて良好な再現性が得られていることが分かる．また，図 5-15a に

は時間単位の流量の再現性，図 5-15b には月単位の流量の再現性，および図 5-16

には流量の超過時間数に関する再現性を示した．これらの図から，特に時間単位

の流量の再現性が高いことが分かるが，月単位や超過時間数についてはモデル計

算による流量がやや過小評価となっていることが分かった．  
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図 5-14 三雲観測所におけるハイドログラフ (1998 年 )  
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図 5-16 一定流量 (1 ,2,5,10,20,50,100,200m 3 /sec )を  

超過する時間割合の再現性 (三雲観測所 )  
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次に，L-Q 式を用いた SS 濃度の推定の結果について説明する．まず，L-Q 式に

おける各パラメータ (a～ e )を表 5-1 に示した．このパラメータは， 1998 年の三雲

観測所の流量と野洲局観測所 (三雲観測所近郊 )の SS 濃度の実測値をもとに，欠測

に相当するデータを除去した後，最適化されたものである．  

 

ﾊﾟﾗﾒｰﾀ名称 最適化後ﾊﾟﾗﾒｰﾀ 最適化前(初期)ﾊﾟﾗﾒｰﾀ

a 0.0479 1

b 0.3864 0.1

c 2.2238 1

d 0.1841 1

e -38.6277 -100

表 5-1 L-Q 式 (式 5-1)におけるパラメータの最適値   

 

 

 

 

 

 

 

式 5-1 では，右辺第 3 項に季節変動に関する補正パラメータを導入しており，

この寄与はパラメータ d の値で反映している．このパラメータを用いて推定され

た SS 濃度の時間変化を図 5-17 に示した．この図を見ると，一部降雨流出時に SS

濃度の推定値が実測値を大きく上回っているところがあるが，これは実測値の測

定限界が 200mg/l になっているためである．200mg/l 以上の推定精度については評

価が難しいものの，ダイオキシン類の流出負荷を推定する上では決して無視でき

ない．実測値に基づく SS 流出負荷量 (三雲，1998 年 )はトータルで約 10,200(ton/yr)

に対して，実測値に対応する時間のみを対象にして推定値に基づく年間 SS 流出

負荷量  (三雲， 1998 年 )を計算すると約 12,300(ton/yr)となり比較的良好な値を示

すが，全ての推定値を年間積分すると約 29,300(ton/yr)となるため流出時の欠測の
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影響がかなり大きいことを示している．図 5-18 には，実測値と推定値に関する流

量 -SS 濃度の関係について図示した．推定値は，L-Q 式において log 回帰を行った

ため，その分布形状を示してるが，季節変動係数を導入したことによってやや上

下にばらついている．実測値における流量 -SS 濃度の関係はかなりばらついてお

り，これは流量の増減に依存しないあるいは敏感に反応しない SS があることを

意味している．三雲観測所付近においては，河川工事が 10 年ほど前 (90 年代半ば )

から毎年不定期に実施されており，また，代掻きに伴う流出の影響も受けている

ため，これらの影響は理想的な流量 -SS 濃度曲線から外れる原因となっている．  
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図 5-17 野洲局観測所 (滋賀県 )における SS の経時変化 (1998 年 )  
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図 5-18 実測値と推定値における流量 -SS 曲線 (1998 年，野洲川中流域 )  
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第 5 章 水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定とモデリング 

 以上に述べてきた野洲川流域における水文・ SS 濃度の計算結果を 1 年間 (1998

年 )で集計し，その収支を図 5-19 に示した．この図から分かるように，降水量に

対して実測流量が近い値となっていることから，結果的にモデルによってフィッ

ティングされた実蒸発散量は，かなり少ない値となった．実際には，少なくとも

ここ数年は三雲観測所地点で河道工事などが行われており，河川流量の実測値が

過大評価されている可能性もある．  

 

 

降水量 * 1

1896 mm/yr  

 

 

 

実蒸発散量 * 2

259 mm/yr  
 

 

 

 

 

 
河川流量 * 3 SS負荷量 * 4

 

 1431 mm/yr  29,300 ton/yr  

 
1729 mm/yr  10,200 ton/yr   

 

 
青枠は実測値  

赤枠は BASINS-HSPF によるモデル推定値  

*1:  野洲川流域の支配面積を考慮した国土交通省定点観測値 (11 地点 )の流域平均値  
*2 :  可能蒸発散量 (996 .8  mm/y r )に基づいて計算された実蒸発散量の流域平均値  
*3 :  三雲観測所地点における河川流量のモデル推定値と実測値  
*4 :  三雲観測所地点における河川水中 SS 負荷量のモデル推定値と実測値，但し実測値は

23 .1 日分の欠測があるため，これを除いて推定値を求めると 12 ,400  ton /y r  

図 5-19 年単位で集計された水文および SS の実測値とモデル推定値  
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5.3 野洲川を対象とした河川水中ダイオキシン類の流出負荷量の推定  

5.3.1 ダイオキシン類流出負荷量の推定方法  

ダイオキシン類は，同族･異性体によって物性が異なっているが，総じて疎水

性が強く水中で懸濁態粒子 (SS)に収着しやすい傾向を持っている．従って，SS 流

出時にはダイオキシン類も収着した状態で輸送されるため，河川水中で輸送され

るダイオキシン類流出負荷量としては懸濁態 (すなわち SS 収着態 )が非常に多い

と考えられる．本研究の流出時の調査結果からも上述のことが確認されたが，定

常時には SS 濃度が低くなるため溶存態として運ばれるダイオキシン類の割合も

無視できないとされる結果が同時に得られた (第 5 章第 1 節 )．これらのことを考

慮し，本研究では実測調査とモデルシミュレーションによる結果に基づいて野洲

川河川水における溶存態および懸濁態ダイオキシン類の流出負荷量を算定した．  

流出負荷量の算定式は式 5-2～式 5-6 に示された通りである．まず，水中ダイオ

キシン類の流出負荷量 (L D X N s )として，溶存態と懸濁態を考慮 (式 5-2)し，それらの

存在割合について収着平衡を仮定して粒子 -水分配係数 (K d )を設定した (式 5-3)．

さらに，粒子 -水分配係数は，粒子に収着している有機炭素の割合に依存するため，

その有機炭素含有率 ( f o c )を変数として有機炭素 -水分配係数 (K o c )を設定した (式

5-4)．また， SS中のダイオキシン類濃度そのものも，有機炭素含有率に依存する

ため，有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 (S s o i l )を仮定した (式 5-5)．この S s o i l

は，SSのダイオキシン類汚染レベルを意味しており，河川水中の SSが陸域土壌か

ら流出してきた粒子によって形成されていることを考慮すると，陸域土壌の S s o i l

をもとに設定できると考えられる．本研究では，これらのことを考慮 (式 5-2～ 5-5

を連立させて整理 )し，式 5-6 によってダイオキシン類の流出負荷量を推定した．

次項では，式 5-6 におけるパラメータの設定方法について説明する．  
 
 式 5-2 ( )L QCC pardisDXNs += ×

  

 式 5-3 

  

 式 5-4 

ddis
SS

par KC
C
C

×=

ococd fK ×=K
  

 式 5-5 

  

 式 5-6 

 

 

 

 

 

ocsoil
SS

par fS
C
C

×=

L N s :  水 中 ダ イ オ キ シ ン 類 負 荷 量  ( p g T E Q / h r )

Q :  河 川 流 量  ( l / h r )  

C d i s :  溶 存 態 ダ イ オ キ シ ン 類 濃 度  ( p g T E Q / l )  

C p a r :  懸 濁 態 ダ イ オ キ シ ン 類 濃 度  ( p g T E Q / l )  

C s s :  浮 遊 懸 濁 物 質 濃 度 ( S S )  ( k g / l )  

D X

QS
K

CfK
soil

oc

SSococ
DXNs ××

××+
=

1

K d :  懸 濁 態 -水 分 配 係 数  ( l / k g )  

K o c :  有 機 炭 素 -水 分 配 係 数  ( l / k g O C )  

f o c :  有 機 炭 素 含 有 率  ( k g O C / k g )  

S s o i l :  有 機 炭 素 あ た り ダ イ オ キ シ ン 類 濃 度

( p g T E Q / k g O C )  

L
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ダイオキシン類流出負荷量の推定については，流出形態 (代掻き時，降雨流出時

および晴天時 )を考慮して，実測調査やモデル計算などの結果に基づいたルールを

設定した (図 5-20)．まず，代掻きによる流出は， 4 月末から 5 月中旬がピークと

考えられるが，本研究ではこの期間を含む 4 月 15 日から 5 月 31 までを代掻き時

と仮定した．なお，本研究で代掻き流出としているのは，通常流出に追加される

代掻き増加相当分ではなく，代掻き期間に流出する全てを対象としている．一方，

代掻き時を除く期間で，河川流量が 25m 3 /secを超える場合には降雨流出時とし，

下回る場合には晴天時と設定した (三雲観測所地点の場合 (図 5-14)，イメージ図

5-20)．なお， 25 m 3 /sec を超える流出には，概ね降雨が伴っており， SS濃度につ

いても 5～ 10mg/l(式 5-1)を超える．1998 年の三雲観測所における降雨流出期間は，

延べ 35 日間程度となっている (モデル計算による流量を基準とする )．  
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図 5-20 ハイドログラフの模式図と本研究の流出形態区分について  

 

 

 

 

5 .3 .2 対象の河川とパラメータの設定  

河川水中ダイオキシン類の流出負荷量を推定する河川には野洲川を設定した．

この理由としては，本研究の主な対象流域として詳細な調査が実施され，また，

流量や SS 濃度の実測データも国土交通省などを通じて入手可能であることなど

が挙げられる．さらに，野洲川流域の土地利用特性 (第 2 章第 4 節第 2 項 )や流域

土壌のダイオキシン類汚染レベルは琵琶湖流域の平均的な傾向を示している (第 4

章第 3 節 )ことから，琵琶湖へのダイオキシン類流入負荷量の概算にも適する結果

が得られると予想している．  

次に河川地点および年については，野洲川中流付近 (三雲観測所 )における 1998

年の 1 年間を対象とし，時間単位の計算を行った．三雲観測所 (図 3-4)では，国土

交通省 (旧建設省 )によって時間流量の実測が行われており，また，SS濃度 (濁度を

ベースとしている )に関しても滋賀県が少し下流の野洲観測所で時間単位での実

測を行っている．これらのデータには，機器の不調やメンテナンスに伴う欠測も

多いが， 1998 年については，その他の水利用 (表 2-3)に関するデータも含めて，
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比較的良質のデータが得られた．また，以下に述べるように，流量 (Q)および SS

濃度 (C S S )の経時変化の設定には本章第 2 節で推定された水文モデルによる計算値

を用いたが，野洲川の場合は三雲観測所付近より下流が平坦な扇状地形で，水文

モデルによる再現が難しいとされていることも一つの理由である．  

ダイオキシン類を収着して輸送しうる粒子媒体には，「掃流砂」，「浮遊砂」お

よび「ウォッシュロード」の 3 種類がある．この 3 つの違いは，主に粒径によっ

て区別でき，本研究で対象とする SS は浮遊砂＋ウォッシュロードに相当する．

掃流砂は，洪水時などに河床を転動あるいは飛び跳ねながら移動する砂礫で，そ

の流出負荷量も多いが，一般にその粒径が大きいことからダイオキシン類はほと

んど収着していないと考えられる．そのため，本研究の計算対象からは除外した．  

ダイオキシン類流出負荷量の計算式は，式 5-6 に示されている通りであり，パ

ラメータは (1)有機炭素 -水分配係数 (K o c )， (2)有機炭素含有率 ( f o c )， (3)浮遊懸濁物

質濃度 (C S S )，(4)有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 (S s o i l )，および (5)河川流量

(Q)の 5 つである． (1)， (2)および (4)については本章第 1 節と第 4 章第 1 節で述べ

られた実測調査の結果をもとに，(3)と (5)については本章第 2 節で述べられたモデ

ル計算による結果をもとにそれぞれ設定した．また，それぞれのパラメータ予測

値には誤差が存在し，式 5-6 ではこの誤差を重ね合わせているため，各パラメー

タの信頼区間を考慮して最終的なダイオキシン類流出負荷量の予測平均値と区間

を計算した．以下に，それぞれの設定方法を説明する．  
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(1)  有機炭素 -水分配係数 (K o c )  

図 5-7 に示した河川水中ダイオキシン類の log  K o c のうち，安曇川と湖水を除い

たデータの平均値は 7.26(n=41)，また， 95%予測信頼区間は下限値が 6.55，上限

値が 7.97 となった．なお，この 7.26 という値は，物性に基づいた疎水性指標で

ある log K o w から推定される値 (表 1-3，式 1-2～ 1-4)と同等のレベルである．  

 

(2)  有機炭素含有率 ( f o c )  

 SS中の有機炭素含有率 f o c は， C S S の大きさに依存するため，図 5-8 に示したよ

うに「代掻き時」と「降雨流出時および晴天時」の 2 つに分類して設定した．具

体的には， f o c の予測平均値とその 95%予測信頼区間を， C S S の値に基づいてそれ

ぞれ表 5-2 に示すように設定した． 例えば「降雨流出時および晴天時」の 95%予

測信頼区間は，図 5-21 に示すように C S S の平均値付近で狭く，平均値から離れる

ほど区間は広くなる．  

 

 
表 5-2 f o c の予測平均値と 95%予測信頼区間の設定方法  

流出形態 focの設定方法 focの予測平均値(focave) 標本数(n) 95%予測信頼区間(上下限値)

代掻き時 累乗回帰 0.105×(CSS×106)-0.21 207 focave±t(p=0.95, f=n-2)×Sp(CSS)

降雨流出時および晴天時 累乗回帰 0.215×(CSS×106)-0.30 127 focave±t(p=0.95, f=n-2)×Sp(CSS)

但しCSSの単位はkg/l, focの単位はkgC/kg p: 信頼率

focave: focの予測平均値 f: 自由度

t(): t値 Sp: 予測標準誤差
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c
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)

降雨流出時および晴天時実測データ(n=127)

focの予測平均値

95%予測信頼区間（下限）

95%予測信頼区間（上限）

図 5-21 降雨流出時および晴天時における f o c の予測平均値と 95%予測信頼区間  

＊  図 5 - 8 で 示 し た も の と 基 礎 デ ー タ は 同 じ で あ る が ， 単 位 が 異 な っ て い る こ と に 注 意 ．  
＊  連 続 調 査 に お け る 降 雨 流 出 時 の デ ー タ (図 5 - 8 )に は ， 流 出 前 後 の 晴 天 時 の デ ー タ も 含 む ．  
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(3)浮遊懸濁物質濃度 (C S S )  

 浮遊懸濁物質濃度，すなわち SS濃度は時間単位での 1 年間の負荷量計算を目的

としたため，モデル計算による結果を用いた．先に述べたように，実測データを

ベースとした推定では，欠測による影響によって， SSの年間負荷量が 1/3 程度に

過小評価 (本章第 2 節 )されている可能性がある．C S S の変動割合は，他のパラメー

タに比べて圧倒的に大きいため (図 5-22，式 5-6 参照 )，結果としてダイオキシン

類の流出負荷量の経時変化に最も大きく寄与する． C S S の値としては，流出形態

に関係なく一律に L-Q式 (式 5-1)を適用したが，C S S の予測平均値や予測信頼区間に

つ い て も Qと Jul ian Daysに 応 じ て 設 定 し た ． Jul ian Daysを 固 定 し た 場 合 (Jul ian 

Days=38.6277)の C S S の予測平均値と 95%予測信頼区間は図 5-22 に示される．  
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Cssの実測データ(季節変動補正済)

Cssの予測平均値

95%予測信頼区間（下限）

95%予測信頼区間（上限）

図 5-22 C S S の予測平均値と 95%予測信頼区間 (式 5-1 において t=38 .6277 の場合 )  

＊  平 均 値 ， 信 頼 区 間 と も に 式 5 - 1 に お け る t の 値 に よ っ て 変 動 す る た め ， こ の 図 で は

t = 3 8 . 6 2 7 7 の 場 合 の 予 測 と す る ．  
＊  C S S の 実 測 デ ー タ ( n = 8 2 0 7 )は ， 式 5 - 1 に お け る tの 値 に よ っ て 影 響 を 受 け て い る た め ， こ

れ を 補 正 (差 し 引 き )し た 値 を プ ロ ッ ト し て い る ．  
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(4)有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 (S s o i l )  

 河川水中における有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 (S s o i l )は，懸濁態ダイ

オキシン類濃度と懸濁態有機炭素濃度 (POC)の比である．この S s o i l 相当量は，図

5-3 に示したように POC(mgC/l)に依存して推定が可能である．本研究では，代掻

き時，降雨流出時および晴天時の 3 つに分類し，図 5-3 に示したそれぞれの回帰

式をもとにして S s o i l を設定した (表 5-3)．表 5-4 には統計解析 (累乗回帰分析 )の結

果得られた流出形態ごとの S s o i l の予測平均値と 95%予測信頼区間を示したが，サ

ンプリング地点に関係なく流出形態で集計したため，特に代掻き流出時において

やや信頼区間が広い結果となった．  

本論文では，河川水の実測値に基づいて S s o i l を設定したが，この値は地点ごとあ

るいは流出形態ごとに SSの起源を分析することによって陸域土壌の S s o i l から推定

することが可能である．例えば，水田流出の影響を受けない上流域では，季節に

関係なく森林土壌と SSの S s o i l は近い値をとり，一方，代掻き時のように SSの大部

分が水田土壌の場合は，その S s o i l が利用可能である (表 5-4，図 4-2，図 5-3)．  

 表 5-3 S s o i l の予測平均値と 95%予測信頼区間の設定方法  

流出形態 Ssoilの設定方法 Ssoilの予測平均値(Ssoil.ave) 標本数(n) 95%予測信頼区間(上下限値)

代掻き時 累乗回帰 6.8×10
6
×POC

0.08 22 Ssoil.ave±t(p=0.95, f=n-2)×Sp(POC)

降雨流出時 累乗回帰 1.3×106×POC0.27 17 Ssoil.ave±t(p=0.95, f=n-2)×Sp(POC)

晴天時 累乗回帰 1.9×10
6
×POC

0.45 9 Ssoil.ave±t(p=0.95, f=n-2)×Sp(POC)

　　　POC=f oc ×C SS ×106 但しSsoilの単位はpgTEQ/kgOC, POCの単位はmgC/l p: 信頼率

　　　　 f oc : 有機炭素含有率(kgOC/kg) Ssoil.ave: Ssoilの予測平均値 f: 自由度

　　　　 C SS : 浮遊懸濁物質濃度(kg/l) t( ): t値 Sp: 予測標準誤差

 

 

 

 

 

 

 

 

  表 5-4 S s o i l の予測平均値と 95%予測信頼区間の推定結果  

上限値 下限値

代掻き時 6.8×106×POC0.08 37.23×106×POC0.08 1.23×106×POC0.08

降雨流出時 1.3×106×POC0.27 7.45×106×POC0.27 0.22×106×POC0.27

晴天時 1.9×106×POC0.45 12.20×106×POC0.45 0.30×106×POC0.45

流出形態
予測平均値

(pgTEQ/kgOC)

95%予測信頼区間 (pgTEQ/kgOC)

 

 

 

 

 

 

 

 

(5)河川流量 (Q)  

 河川流量は，SS 濃度の変化に直接的に寄与するだけでなく，その他のパラメー

タにも間接的に影響を及ぼしている．そのため，流出負荷量の推定には，非常に

重要なパラメータの一つである．本研究では，年間を通して安定した再現性が確

認されたモデル計算による推定流量 (図 5-14～図 5-16)を，河川流量 Q に設定した．  
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5.3.3 流出負荷量の推定結果と考察  

前項で設定されたパラメータの値によって，ダイオキシン類の流出負荷量やそ

の形態は大きく異なる．以下に，ダイオキシン類の流出負荷量の推定結果につい

て，「パラメータ」，「存在形態 (溶存態，懸濁態 )」，および「流出形態 (代掻き時，

降雨流出時，晴天時 )」といった側面から多面的に考察する．  

まず，1998 年の三雲観測所地点における河川水中ダイオキシン類流出負荷量 (年

間値 )の推定結果をパラメータの設定方法別に図 5-23 と図 5-24 に示した．図 5-23

は存在形態別に，図 5-24 は流出形態別に推定された流出負荷量を積み上げたグラ

フである．これらの図を用いて，各パラメータの予測平均値に基づく流出負荷量

の推定結果と 95%予測信頼区間における推定結果との比較を行うことができる．

図 5-23 に示すようにダイオキシン類流出負荷量の予測平均値は 3.33gTEQ/year，

パラメータの設定値によっては最大 0.57～ 18.99gTEQ/year程度の範囲を持つこと

が分かった．最も影響の大きかったパラメータは，有機炭素あたりのダイオキシ

ン類濃度 (S s o i l )であり，この理由はパラメータの設定根拠にあると考えている．

本研究では，より簡便なパラメータの設定を目指し， S s o i l は最も影響の大きいと

考えられる「流出形態」ごとにそれぞれの回帰分析に基づいて設定を行った．し

かしながら，実際には流出形態だけでなく，地点によって集水域特性もかなり異

なっているため，この影響を無視して一律に設定することは困難であることが明

らかとなった．ダイオキシン類のより普遍的な流出解析を目指すためには，この

ことを考慮することが極めて重要な課題となることが確認された．また， S s o i l は

負荷量推定の質的指標として捉えることができるが，量的指標としては浮遊懸濁

物質濃度 (C S S )の推定精度も大きく影響していることが分かった．一方で，有機炭

素 -水分配係数 (K o c )は，水中有機物やダイオキシン類同族・異性体特性に依存す

る質的指標であり，地点や流出形態などによって多少異なることが予測されたが，

実際にはダイオキシン類の物性 (強い疎水性 )に強く依存しているため概ね一定の

値となることが明らかとなり，流出負荷量の推定にもほとんど影響しないことが

分かった．上述のことは，各パラメータの信頼区間を別々に評価したものである

が，流出負荷量の区間推定には式 5-6 に示されるように各パラメータにおける設

定区間の相乗的効果を考慮する必要がある．全パラメータの設定区間を考慮すれ

ば，ダイオキシン類の流出負荷量は最大 112pgTEQ/yearとなるが，実際にはパラ

メータ間の従属関係があるためこの値は過大評価となる可能性が高い．  

ダイオキシン類流出負荷量の推定結果については，幾つかの比較可能な情報が

存在する．まず，USLE(Universal  Soi l  Loss Equat ion)を用いて算定された野洲川流

域におけるダイオキシン類の年間流亡量 (すなわち流域内における発生源負荷量 )

は約 10 gTEQ/yearであり 1 3 3 ) ，この値は推定年 (2000 年 )や方法を考えればやや過大

評価であるが，本研究の結果 (予測平均値 3.33 gTEQ/year)と比較的近い値となっ

ていることが分かる．また，三雲観測所地点の集水域 (285km 2 )の土壌中ダイオキ
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シン類汚染レベルや土地利用特性は，琵琶湖流域全体 (3,050km 2 )のそれと類似 (第

2 章第 4 節第 2 項，第 4 章第 3 節参考 )していることから，単純に面積倍率 (約 10

倍 )を考慮し，大ざっぱに過去 50 年程度に琵琶湖に流入したと予測されるダイオ

キシン類負荷量を積算すると数 kgTEQ程度になる．過去のダイオキシン類汚染レ

ベルが現在より高かったことを考慮すればこの負荷量はもっと高い値となり，琵

琶湖底質に含まれているダイオキシン類蓄積量 (9.6kgTEQ)と同レベルになること

が予測された (底質蓄積量については第 6 章で説明する )．この予測結果は，琵琶

湖に流入するダイオキシン類の大部分が，流域挙動の最終形として琵琶湖底質に

蓄積されていくことを意味している．  

次にダイオキシン類の存在形態について着目すると，流出負荷量全体に占める

溶存態ダイオキシン類の割合は極めて少なく (0 .3～ 7.7%)，輸送量としてはあまり

寄与していないことが分かった．これは疎水性の強さなどが影響した結果である

が，ダイオキシン類の輸送能や生物・生態系に対する毒性リスクなどの観点から

見れば，溶存態ダイオキシン類の存在も無視できない．ダイオキシン類の流出形

態については，降雨流出時の割合が大きく全体の 7～ 8 割を占めている．これは，

図 5-25 に示したように，降雨流出時に高濃度の SSが大量に輸送されていることに

強く影響されている結果である．さらに，降雨流出 (Q>25m 3 /sec)の期間は約 35 日

間であり，これらのことから短期間に大量のダイオキシン類が懸濁物質とともに

輸送されていることが分かった．  

 次にダイオキシン類流出負荷量の予測平均値における形態別構成割合について

図 5-26 に示した．流出形態については，上述のとおり降雨流出の割合が大きいが，

晴天時に着目すれば，溶存態として輸送されるダイオキシン類が 9.2%と無視でき

ない値であることが分かる．親水空間としての河川という観点からは，晴天時が

年間の約 8 割を占めることを考慮しても，この値が質的指標として重要である．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

   121



第 5 章 水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定とモデリング 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

0.0

5.0

10.0

15.0

20.0

上限値 下限値 上限値 下限値 上限値 下限値 上限値 下限値

予測平均値 Kocの予測信頼区間 focの予測信頼区間 Cssの予測信頼区間 Ssoilの予測信頼区間

ダ
イ

オ
キ

シ
ン

類
流

出
負

荷
量

 (
gT

E
Q

/y
r)

溶存態ダイオキシン類

懸濁態ダイオキシン類

図 5-23 野洲川中流付近 (三雲観測所， 1998 年 )における河川水中ダイオキシン類  

流出負荷量の推定結果 (存在形態別の予測平均値と 95%予測信頼区間 )  

 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5-24 野洲川中流付近 (三雲観測所， 1998 年 )における河川水中ダイオキシン類  

流出負荷量の推定結果 (流出形態別の予測平均値と 95%予測信頼区間 )  
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図 5-25 野洲川中流付近 (三雲観測所， 1998 年 )における  

河川水中ダイオキシン類流出負荷量の経時変化  
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図 5-26 流出形態別および存在形態別のダイオキシン類流出負荷量の構成割合
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注 )図 は 1 9 9 8 年 の 野 洲 川 中 流 付 近 に お け る ダ イ オ キ シ ン 類 年 間 流 出 負 荷 量

の 推 定 結 果 を も と に し て ， 割 合 を 算 定 し て い る ．  
 
注 )ダ イ オ キ シ ン 類 年 間 流 出 負 荷 量 は ， 予 測 平 均 値 (パ ラ メ ー タ )を 用 い た 推

定 結 果 を 用 い て い る ．  
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5.4 第 5 章まとめ  

 本章では，大量の水試料を半自動で濃縮できる装置の活用や，定量分析には主

に CALUX ®  Assay法を利用すること，また，ダイオキシン類の強い疎水性を考慮

し，水中の有機物指標を用いることにより時間変化を推定するなどの工夫を行っ

て，河川水中ダイオキシン類の流出負荷量を推定した．  

第 1 節では，主に調査・実験的結果をとりまとめた．調査は野洲川における任

意地点の代掻き時，降雨流出時および晴天時の河川水を対象として実施された．

この河川水試料を対象に溶存態 /懸濁態のダイオキシン類濃度および水質特性を

分析し，陸域土壌のダイオキシン類特性との関係からその発生源について推定し

た．この結果，河川の地点ごと，あるいは流出形態 (代掻き流出時 )によって水田

土壌の流出の影響が強い場合が確認された．一方，実測値に基づく有機炭素 -水分

配係数は，様々な河川水において一定の値となり，分配平衡を仮定して流出挙動

を推定することの妥当性が示された．  

 第 2 節では，BASINS-HSPF を野洲川に適用し，任意の地点における河川流量を

再現した結果，時間流量の再現性で決定係数が 0.8 を超える値となった．SS 濃度

については，季節変動を考慮した L-Q 式を用いて推定され，一定の再現性が確認

された．  

第 3 節では，ダイオキシン類の流出負荷量推定モデルを提案し，上述の成果を

導入して，野洲川中流付近 (三雲観測所地点 )における流出負荷量の推定を行った．

モデルパラメータについては，予測平均値と 95%予測信頼区間をそれぞれ設定し，

流 出 負 荷 量 の 推 定 範 囲 を 示 し た ． ダ イ オ キ シ ン 類 流 出 負 荷 量 の 予 測 平 均 値 は

3.33gTEQ/year，パラメータの設定値によっては最大 0.57～ 18.99gTEQ/year程度の

範囲を持つことが分かった．影響の大きかったパラメータは，有機炭素あたりの

ダイオキシン類濃度 (S s o i l )と浮遊懸濁物質濃度 (C S S )であり，それぞれ負荷量推定

の質的指標と量的指標として重要なパラメータであることが分かった．一方で，

有機炭素 -水分配係数 (K o c )は概ね一定の値をとることから，流出負荷量の推定に

もほとんど影響しないことが分かった．ダイオキシン類の存在形態について着目

すると，流出負荷量全体に占める溶存態ダイオキシン類の割合は極めて少なく

(0.3～ 7.7%)，負荷量としてはあまり寄与していないことが分かった．ダイオキシ

ン類の流出形態については，降雨流出時 (Q>25m 3 /sec)の割合が大きく負荷量全体

の 7～ 8 割を占めていた．降雨流出の期間は約 35 日間であり，上述のことと合わ

せて考えると短期間に大量のダイオキシン類が SSとともに輸送されていること

が分かった．一方，晴天時に着目すれば，溶存態として輸送されるダイオキシン

類が約 9.2%と無視できない値であることが分かった．負荷量の推定結果について

は，既往の研究 (ダイオキシン類年間流亡量 )や琵琶湖底質に蓄積する量と比較し

て，概ね妥当な値であることが確認された．   
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本研究では，水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定方法について，

様々な場で適用できる方法について検討しながら研究を行った．その結果，ダイ

オキシン類流出負荷量の推定方法について 4 つの段階にレベル分けされた．レベ

ルが高いほど推定精度が高いことを意味している．レベル 1 は，標高も含めてデ

ータが皆無の流域を対象としたものであり，こういった流域については衛星デー

タを基礎データとして BASINS-HSPF を適用し，ダイオキシン類に係わるパラメ

ータを既往の研究から引用して推定することができる．レベル 2 は，社会基盤的

な情報のみ入手可能な地域を対象にしている．レベル 1 と同様に BASINS-HSPF

を用いて水文と水質の計算を行うが，その再現性が高まるとともに，ダイオキシ

ン類に関わるパラメータの推定も一部可能になる．レベル 3 は，レベル 2 に加え

て気象・水文データや水質などの定期的な調査が行われている地域である．水文・

水質のパラメータを最適化できるようになるとともに，推定精度が検証可能とな

るなど再現性が大きく向上する．レベル 4 は，本章第 3 節で示されたようにダイ

オキシン類に関わる実測調査が実施されている，あるいはその情報が入手可能な

地域を対象としている．推定精度は，非常に高いが実際にこのレベルで情報が手

に入る流域はほとんどない (年 1～ 2 回程度の定期調査サイトはたくさんある )．本

研究では，このレベル 4 の解析を行うことによって，各レベルに対応する推定方

法を提案することを一つの目標とした．その中で，レベルが低い地域ほど GIS と

衛星データを有効利用することが，推定の鍵となることが予想された．  
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第 6 章 底質圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定 

6.1 底質中ダイオキシン類濃度に与える粒子特性の影響と起源の推定  

 本研究では，河川底質 (青土ダム底質を含む )，河口底質，湖岸底質，琵琶湖表

層 /下層底質および琵琶湖底質コアの 5 種類の底質を対象に分析が行われた．これ

らの分析結果を底質の種類あるいは流域ごとに集計し，図 6-1 に示した．この結

果から，河川底質に比べて河口底質や琵琶湖底質のダイオキシン類濃度が高く，

粒径の分析結果も考慮すると，ダイオキシン類を多く含む小さい粒径の粒子ほど

より下流に運ばれて蓄積する傾向が示唆された．流域間で比較すれば，安曇川，

姉川，野洲川の順に底質濃度が高くなっており，流域土壌におけるそれ (第 4 章第

1 節 )と近い傾向を示した．野洲川上流に位置する青土ダムは，森林土壌から流出

する SS のシンクとなっており，その底質粒径も細かいためダイオキシン類濃度

が高くなっている．  

 琵琶湖底質に着目すると，湖岸底質に比べて琵琶湖表層底質の濃度の方が高い

結果となったが，湖岸底質の方が濃度のばらつきが大きい結果となった．このこ

とは，湖岸に近づくほど特定の集水域の影響を強く受け，沖に出るほどその影響

が混合攪乱されて一定の濃度に近づくが，その濃度は粒径が相対的に細かいため

に高い値となることを意味している．琵琶湖底質については，表層 (<10cm)の方が

下層 (10-20cm)よりもかなり高い値となっていた．これは， 1950 年代以降の高濃

度に汚染された流出粒子の大部分が，表層に蓄積されていることを示していると

考えられる．一方，底質コアについては，本章第 2 節で詳しく議論するが，水深

の深い地点を対象としたこともあって，比較的高いダイオキシン類濃度となった． 
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図 6-1 底質の種類および流域別のダイオキシン類濃度 ( log 平均値と標準偏差 )  
＊ エ ラ ー バ ー は ， 対 数 値 に 対 す る 標 準 偏 差 を 示 す  
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 図 6-1 では，底質重量あたりに含まれているダイオキシン類濃度について示し

たが，この値は粒子の大きさやその有機炭素含有率などによって影響を受けてい

る．一方で，粒子の大きさと有機炭素含有率との間には，比表面積を介した一定

の関係が確認されている 1 3 6 ) ．そこで，有機炭素あたりのダイオキシン類濃度を

計算することによって，粒径および有機炭素含有率の影響を正規化することが可

能となる．この指標 (有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )は，先に第 4 章およ

び第 5 章で利用されている「ダイオキシン類汚染レベル (S s o i l )」と同じ意味を持

っている．すなわち森林土壌では流域ごとに概ね一定の値をとり，水田土壌では

非常に高い値となっている．図 6-2 には，底質を対象にして種類別および流域別

に集計された有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 (ダイオキシン類汚染レベル )

を示した．また，図中には陸域土壌 (第 4 章 )および河川水中 SS(第 5 章 )に含まれ

るダイオキシン類の汚染レベルも併記した．河川底質，河口底質および琵琶湖表

層底質で比較すると，各底質に含まれているダイオキシン類の起源を推測するこ

とができる．河川底質は，上流から下流まで様々な場所を対象としたことから流

域内河川の平均的な汚染レベルを示しているのに対して，河口底質では，下流域

の水田土壌流出の影響を受けて，汚染レベルが高くなっている．しかしながら，

琵琶湖表層底質では，河口底質に比べてやや低い汚染レベルとなっていることか

ら，流域からの水田土壌流出の影響は限定的であることが予測された．流域ごと

のダイオキシン類汚染レベルに着目すると，やはり野洲川における河川底質，河

口底質が高い値となっている．安曇川流域には水田域も少ないため，森林土壌 (赤

太点線 )と河川底質のダイオキシン類汚染レベルはほぼ同じ値となっており，河口

底質についても下流の水田の影響でやや高い値にシフトしているが，野洲川流域

のそれに比べればかなり低い．野洲川流域に着目すれば，安曇川河川底質と同じ

ように，森林土壌 (緑太点線 )  と青土ダム底質のダイオキシン類汚染レベルが近い

値を示しているのに対して，野洲川中下流域には水田が多いために河川底質と河

口底質の汚染レベルが高い値となっている．河川および河口底質のとりうるダイ

オキシン類の汚染レベルは，その起源の大部分が水田土壌や代掻き流出に伴う SS

の場合に最大となり，汚染レベルの上限値もその水田土壌 (灰太点線 )や代掻き流

出 SS(黄細点線 )によって規定されている．上述のことをまとめると，底質中に含

まれているダイオキシン類の起源は，水田土壌，森林土壌，あるいは河川水中の

SSで説明することが可能であり，それぞれの有機炭素含有率を考慮することによ

って起源影響の大きさも予測できることが分かった．また，底質の種類や流域ご

とに起源影響の割合が異なっていることや，汚染レベルの上下限値は起源である

陸域土壌のそれに規定されていることも明らかとなった．  
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図 6-2 底質の種類および流域別のダイオキシン類汚染レベル ( l og 平均値と標準偏差 )  
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 図 6-3 には，各底質中のダイオキシン類濃度と有機炭素含有率の分析結果につ

いて種類別に分類して示した．この図から，底質の種類ごとにダイオキシン類濃

度と有機炭素含有率の関係が異なっていることが分かる．河川底質のダイオキシ

ン類濃度と有機炭素含有率は低いが，その比は森林土壌に近い値を示している．

一方，河口底質については，河川底質に近い傾向を持っている分布域と水田土壌

に近い傾向を持っている分布域とがある．この理由は，河川の河口形状や周辺集

水域の土地利用特性によって大きく影響を受けているためである．河口底質は，

野洲川，安曇川および姉川の 3 つの河口を対象に実施された詳細な調査に基づい

ているが，湖岸底質は琵琶湖全体の流入河川を考慮して実施された調査に基づい

ている．そのため湖岸域を対象としたという意味では変わらないが，結果につい

ても同様の分布傾向が確認された．琵琶湖表層底質と底質コアについては，どち

らも琵琶湖沖部に位置しており，図中の分布域も近い傾向が確認された．これら

の底質は，河川，河口底質に比べて高い値に分布域が密集しており，特定の集水

域の影響を受けやすいと言うよりは，琵琶湖流域全体の平均的な影響を反映して

いると予測された．  

 図 6-4 には，ダイオキシン類濃度と有機炭素含有率について，特に流域ごとの

違いに着目してその関係を図示した．緑系が野洲川流域，赤系が安曇川流域，青
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系が姉川流域を示している．この図からも，先に述べたように河川底質の汚染レ

ベルが森林土壌のそれと近い傾向を示していることが確認された．安曇川と姉川

の河口底質については，水田影響が若干確認される程度であったが，野洲川の河

口底質の一部は水田土壌の分布域に近くなっており，流域ごとの河口付近の地形

(図 3-6a～図 3-6c)や集水域の水田面積 (図 2-12)などが河口底質の汚染レベルに強

く影響していることが予測された．  

 図 6-5 には，ダイオキシン類濃度と有機炭素含有率について，特に野洲川流域

のみに着目し，各媒体 (底質，土壌，および河川水中 SS)における分布特性につい

て示した．ダイオキシン類汚染レベルの違いに着目すれば，その起源に基づいて

2 つの傾向に大別することができる．1 つは農薬由来 (もしくは水田由来 )のダイオ

キシン類の影響をあまり受けないグループ (橙色点線 )，もう 1 つは大きく影響受

けるグループ (紫色点線 )である．前者のグループには，森林土壌，青土ダム，河

川底質の一部，河口底質の一部，降雨流出時 SS，および晴天時 SS が属している．

一方，後者のグループには，水田土壌，河口底質の一部，代掻き時 SS が分類さ

れた．このことは，森林土壌のダイオキシン類 (すなわち焼却由来ダイオキシン類 )

が流域内の各媒体についてバックグランド的に存在し，特定の操作 (農薬散布，代

掻きなど )を受ける場所やその下流ではその影響度に応じてダイオキシン類が加

算されるという考え方で説明ができる．実際の調査では，杣川下流の河川底質の

一部のように，特定の起源影響を極めて強く受けるような汚染の偏りも確認され

た．  

 

図 6-3 底質種類別のダイオキシン類濃度と有機炭素含有率の関係  
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図 6-4 流域別の底質に含まれるダイオキシン類濃度と有機炭素含有率の関係   
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図 6-5 野洲川流域の各環境媒体に含まれるダイオキシン類濃度と有機炭素含有率の関係  
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上述してきたように，河口底質については流域ごとの違いが確認されたため，

野洲川河口と安曇川河口についてもう少し詳細な結果を述べていく (姉川河口は

安曇川に近い傾向のため特に議論しない )．  

野洲川の河口は，第 3 章第 1 節第 4 項でも述べたように，1979 年以前には北流

と南流に分岐していたが，その後改修されて一箇所 (野洲川放水路 )から琵琶湖に

流入するようになった．したがって，北流と南流の河口付近には 1980 年以前の流

出影響が残っていると考えられる．以降，野洲川河口底質と旧河口底質とに区別

して表記する．図 6-6 に野洲川河口底質 (図 3-6c)と安曇川河口底質 (図 3-6b)におけ

る有機炭素含有率と代表粒径の関係を示した．この結果から，両者について一定

の関係が確認されたが，流域ごとに大きな違いは見られず，それらの値も小さな

範囲で分布していることが分かった．また，各河口底質は主に  Clay や  Si l t  で構

成されており，表層土壌の粒径に比べて相対的に細かいことが分かった (特に図示

しない )．  

図 6-7 には，安曇川河口底質，野洲川河口底質および野洲川旧河口底質のダイ

オキシン類濃度と有機炭素含有率の関係を示した．この図から安曇川河口底質よ

りも野洲川河口底質の方が高い汚染レベルとなっていること，また，野洲川河口

では現在の河口底質よりも旧河口底質の方が高い汚染レベルになっていることが

確認された．前者については，各流域特性の違い (特に森林土壌の汚染レベル (第 4

章 )と水田面積割合 (第 2 章第 4 節 ) )が影響していること，後者については 1980 年

以前に水田で使用された農薬 (PCP や CNP)の流出が影響していることが原因とし

て予測された．図 6-8a および図 6-8b には，それぞれ安曇川と野洲川の河口底質

のダイオキシン類汚染レベルを円の大きさで示した (両図の縮尺と凡例大きさは

同じにしている )．これらの図は，先に述べた図 6-7 と同義であるが，野洲川の旧

河口付近の高いダイオキシン類汚染レベルなどが位置情報とともにビジュアルに

確認できる．  

 

図 6-7 ダイオキシン類濃度と有機炭素
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図 6-6 有機炭素含有率と粒径の関係  
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 図 6-8a 安曇川河口底質のダイオキシン類  
 汚染レベルの分布  

図 6-8b 野洲川河口底質のダイオキシン類  
汚染レベルの分布 (河口 /旧河口底質 )   
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6.2 琵琶湖底質中ダイオキシン類の鉛直プロファイルと陸域土壌の影響  

本節では，琵琶湖北湖底質コアに含まれているダイオキシン類を対象にして，

その歴史的変遷を解析し，琵琶湖流域からのダイオキシン類流出状況の経年変化

や底質中ダイオキシン類の起源などについて議論した．ダイオキシン類の分析方

法には， CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法が併用された． CALUX ®  Assay法は，

詳細な経年変化の状況と起源を推定するために，また， HRGC/HRMS法は大まか

な経年変化傾向を明らかにし，起源の推定を裏付けるために，特徴的な混合サン

プルを対象にして分析された．  

琵琶湖底質コアは，北湖と南湖合わせて計 11 本採取されたが，本稿では北湖の

第 3 環流中心のやや北 (図 3-2 の NLS-1C 地点 )で採取された試料を対象に結果を述

べる．この地点 (NLS-1C)を選択した理由としては，周辺では最も水深が深い地点

であり，北湖の全体傾向を反映することが予測されること，また，過去の調査で

安定したマスフラックスが確認されていることなどが挙げられる．以降の底質コ

アの議論は， NLS-1C 地点で採取されたもののみを対象として進めていく．サン

プリングの方法などについては第 3 章第 1 節第 6 項，分析項目や方法は第 3 章第

2 節でそれぞれとりまとめているのでここでは説明を省略する．  

表 6-1 には，底質コア各層のサンプル ID，泥深，堆積年代，有機炭素含有率お

よびダイオキシン類濃度などの分析結果を示した．この表にまとめられた結果を

用いて幾つかの考察を行う．まず，底質コアにおけるダイオキシン類濃度と有機

炭素含有率の関係を図 6-9 に示した．また，この図に野洲川流域の陸域土壌 (第 4

章第 1 節 )と河川底質 (第 6 章第 1 節 )の分析結果も併記した．底質コアは，河川底

質よりも陸域土壌に近いところに分布しているが，水田土壌の分布域に近い層 (す

なわちダイオキシン類汚染レベルが高い層 )と，森林土壌の回帰直線に近い層 (ダ

イオキシン類汚染レベルが低い層 )とが確認できる．横軸の有機炭素含有率は，表

6-1 から分かるように，新しい底質 (上層 )ほど高い値となっていることから，図

6-9 の黒矢印の方向に沿って新しい底質になる．従って，古い底質と新しい底質

の汚染レベルは低く，過去一定期間の底質の汚染レベルが高いことが分かった．

この過去の底質の汚染起源は，水田土壌の分布域に近づいていることからも，農

薬由来ダイオキシン類の影響が予測された．  

上述の予測を検証するために，底質コアのダイオキシン類汚染レベルと農薬と

して消費されたダイオキシン類相当量 (農薬由来ダイオキシン類消費量 )の経年変

化を比較する．まず，農薬由来ダイオキシン類消費量の経年変化は，ダイオキシ

ン類を多く含んでいたとされている PCPと  CNPの消費量 (滋賀県内 )を主な対象と

して，農薬中のダイオキシン類濃度 3 7 ) 3 8 ) を掛け合わせることによって算出した

(図 6-10)．図 6-10 から分かるように，PCPは 1960 年代から 1970 年頃，CNPは 1970

年頃から 1980 年代にかけて使用されている． 1983 年を境にして農薬由来ダイオ

キシン類が急激に減少しているのは，この年以前の CNP中ダイオキシン類不純物
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量 (Ave. :3520ngTEQ/g,n=30)が以降のもの (Ave. :1 .8ngTEQ/g,n=6)に比べて 2000 倍程

度高いことによる．これらの結果を集計すると，滋賀県内の水田に散布されたと

考えられる農薬由来のダイオキシン類量の合計は，約 49.4kgTEQと推定された．

この値は，近年の日本全国のダイオキシン類排出インベントリーの値 (図 1-4)に比

べてもかなり大きいことが分かる．次に，図 6-10 に示した農薬由来ダイオキシン

類消費量の経年変化に，底質コアにおける層別ダイオキシン類汚染レベルの経年

変化を追加して図 6-11 に示した．この図から，底質コアのダイオキシン類汚染レ

ベルは 1950 年過ぎから急激に増加し始め， 1980～ 1990 年にかけてピークを迎え

た後，顕著に減少していることがわかる．底質コアの一部の層に汚染が確認され

るといった傾向は，深さは様々であるが，多くの底質調査で報告 8 8 ) - 9 1 ) されている．

また，底質コアの分析結果と農薬由来ダイオキシン類消費量の推定値の経年変化

を比較すると，農薬消費量の増加にともなって底質コアの汚染レベルも上昇して

いることがはっきりと分かる．ダイオキシン類汚染レベルという指標から見た底

質コアの起源の推定は，農薬由来ダイオキシン類消費量の経年変化によって，よ

り明確に裏付けられた．しかし，図 6-11 では，底質コアのピークと農薬由来ダイ

オキシン類のピークの位置にやや違いが見られている．この理由は，農薬散布後

の分解過程 (供給濃縮と半減分解 )と底質コアに到達するまでの滞留時間が影響し

ていると考えられる．そこで幾つかの仮定を設定して，水田土壌域での半減期を

推定した．まず，水田土壌へのダイオキシン類供給の経年変化は図 6-10 に従うこ

と，また，水田土壌は完全混合とし，水田からの流出で失われるダイオキシン類

量は，蓄積している量に比べて微少であると考えられる (図 5-26)ため無視した．

また水田土壌における分解過程は指数減衰式で表し，流出後の滞留時間や分解は

無視した．これらの仮定のもと，幾つかの半減期を設定して水田土壌におけるダ

イオキシン類蓄積量の経年変化を推定した (図 6-12)．半減期数十年を設定するこ

とによって，底質コアのダイオキシン類汚染レベルのピークと水田土壌蓄積量の

ピークが一致したことから，上述の仮定は概ね適切であることが予測された．ま

た，80 年代半ば以降のダイオキシン類汚染レベルの急激な減少を考えると，仮に

この変化が水田土壌のダイオキシン類のみによって影響を受ける場合，水田土壌

におけるダイオキシン類の半減期は 10 年程度であることが予測される (但し，半

減期は TEQ濃度に対する値である )．  
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 表 6-1 底質コアの層別分析結果一覧 (NLS-1C 地点 )  

 

＊ ダ イ オ キ シ ン 類 の 分 析 結 果 は C A L U X ®  A s s a y法 に よ る  

 

泥深 層厚 平均深度 含水率 堆積年代 マスフラックス 有機炭素含有率 ダイオキシン類濃度

(cm) (cm) (cm) (wt%) (year) (cm/year) (wt%) (pgTEQ/g drysolid)

#1 0-2 2 1.0 0.91 2004.2 5.11 56.9

#2 2-4 2 3.0 0.87 2002.9 4.80 71.6

#3 4-5 1 4.5 0.85 2000.7 4.02 97.1

#4 5-6 1 5.5 0.84 1998.7 3.85 94.8

#5 6-7 1 6.5 0.82 1996.5 3.59 55.2

#6 7-8 1 7.5 0.80 1994.1 3.41 157.5

#7 8-9 1 8.5 0.77 1991.3 3.11 144.9

#8 9-10 1 9.5 0.76 1988.4 2.97 93.4

#9 10-11 1 10.5 0.77 1985.5 3.10 151.5

#10 11-12 1 11.5 0.77 1982.5 3.10 147.8

#11 12-13 1 12.5 0.76 1979.5 2.96 160.8

#12 13-14 1 13.5 0.74 1976.2 2.70 92.2

#13 14-15 1 14.5 0.72 1973.5 2.49 116.2

#14 15-16 1 15.5 0.71 1971.5 2.41 45.6

#15 16-17 1 16.5 0.69 1969.2 2.21 83.1

#16 17-18 1 17.5 0.67 1966.8 1.96 48.0

#17 18-19 1 18.5 0.65 1964.2 1.84 56.3

#18 19-20 1 19.5 0.63 1961.4 1.75 27.8

#19 20-21 1 20.5 0.63 1958.6 1.74 26.3

#20 21-22 1 21.5 0.63 1955.9 1.73 13.6

#21 22-23 1 22.5 0.64 1953.1 1.67 9.4

#22 23-24 1 23.5 0.63 1950.3 1.67 9.5

#23 24-25 1 24.5 0.64 1947.6 1.57 7.0

#24 25-26 1 25.5 0.64 1944.8 1.55 9.6

#25 26-27 1 26.5 0.63 1942.1 1.46 14.2

#26 27-28 1 27.5 0.64 1939.3 1.37 4.7

#27 28-29 1 28.5 0.63 1936.5 1.32 8.5

#28 29-30 1 29.5 0.62 1933.6 1.24 11.5

#29 30-31 1 30.5 0.61 1930.6 1.14 5.1

サンプルID

0.973

1.753
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＊ 但 し ， ダ イ オ キ シ ン 類 濃 度 は  

H R G C / H R M S 法 に よ る TE Q 値  
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図 6-11 底質コアの層別ダイオキシン類汚染レベルと  
       農薬の消費に伴うダイオキシン類消費量の経年変化  
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これまでに述べてきたとおり，底質コアに蓄積しているダイオキシン類の主な

汚染起源は水田土壌であるということが，層別底質コアのダイオキシン類汚染レ

ベルの解析および水田土壌中ダイオキシン類の推定蓄積量の経年変化の両面から

予測された．これまでの議論は， CALUX ®  Assay法によるダイオキシン類濃度を

用いて行われてきたが，汚染起源の推定には HRGC/HRMS法によるダイオキシン

類同族･異性体分析も有効な方法である．すなわち，底質コアの特定の層 (高い汚

染レベルの層 )におけるダイオキシン類の同族･異性体分布が，水田土壌のそれに

類似していればこれが汚染起源となっている可能性があるということになる．し

かし，厳密には環境中でのダイオキシン類の分解・変換に伴う同族･異性体分布の

変化を考慮する必要があるため，本研究では定性的な分析にとどめた．  

CALUX ®  Assay法によるダイオキシン類濃度の分析は全ての層 (29 層 )について

行われたが， HRGC/HRMS法による分析は，表 6-2 に示したとおり幾つかの層を

混合したサンプルについて行われた．サンプルを混合する際には，図 6-11 に示し

た汚染レベルの類似性を考慮して，湿重量を基準として等量混合した．  

図 6-13 に CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法によって測定されたダイオキシン

類濃度の経年変化を示す．どちらの方法についても，経年変化の傾向は概ね類似

していることから，これらの測定手法による定量値には良好な相関があることが

分かる (相関については第 3 章第 3 節第 1 項でも説明している )．しかしながら，

1970 年頃以降の底質コアに関しては，濃度の経年変化に測定手法間の違いが見ら

れた．この理由としては，CALUX ®  Assay法において，ダイオキシン類同族･異性

体の混合に伴う毒性相乗効果の影響，TEFの設定が無いダイオキシン類異性体 (例

えば 1,3,6,8-TeCDDなど )や臭素化ダイオキシン類の毒性影響などが考えられる．  

次に， HRGC/HRMS 法によって測定されたダイオキシン類の同族･異性体分布

(質量ベース )について図 6-14 に示した．この図から，底質コアのダイオキシン類

の中では OCDD が最も多く，新しい年ほど 1,3,6,8-TeCDD や 1,3,7,8-TeCDD の割

合が増えていることが分かる． 1,3,6,8-TeCDD や 1,3,7,8-TeCDD は CNP に含まれ

るダイオキシン類の主要な成分であることが知られており，これらの濃度の経年

変化は水田土壌におけるダイオキシン類推定蓄積量の経年変化 (図 6-12)や，底質

コアの分析結果 (図 6-11)と類似した傾向を示している．このことから，近年の底

質コアは，CNP 由来のダイオキシン類による影響を受けている可能性が高い．言

い換えれば，水田土壌中のダイオキシン類が起源となって，琵琶湖底質まで到達

して影響を与えているということである．一方， PCP 中のダイオキシン類には

OCDD が多く含まれているが，森林土壌中のダイオキシン類でも OCDD の割合が

多いため，起源の明確な分離が難しい．  
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表 6-2 HRGC/HRMS 法に供した底質コアの混合サンプル  

 

サンプル  

ID 

N L S - C 1  

# 2 9 - # 2 0  

N L S - C 1  

# 1 9 - # 1 6  

N L S - C 1  

# 1 5 - # 1 2  

N L S - C 1  

# 11 - # 9  

N L S - C 1  

# 8 - # 6  

N L S - C 1  

# 5 - # 1  

堆積年代  1 9 3 0 - 1 9 5 5  1 9 5 8 - 1 9 6 6  1 9 6 9 - 1 9 7 6  1 9 7 9 - 1 9 8 5  1 9 8 8 - 1 9 9 4  1 9 9 6 - 2 0 0 4
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図 6-13  CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法による底質コアのダイオキシン類分析結果
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6.3 琵琶湖底質中ダイオキシン類の空間分布と集水域特性の影響  

湖沼底質は，流域の陸域土壌をその主たる起源として形成されている．したが

って，底質に含まれているダイオキシン類についても，流域からの流出土壌とと

もに輸送されてきたものが主であり (第 5 章 )，底質地点ごとに集水域特性 (土地利

用特性など )によって異なる影響を受けていると考えられる．しかし，琵琶湖底質

に含まれるダイオキシン類の濃度分布については，一部の地点については調査さ

れているものの，琵琶湖全域を対象とした詳細な調査は行われていない．そのた

め，集水域特性との関連性についても解析できていないのが現状である．そこで

本節では，琵琶湖底質に含まれるダイオキシン類の濃度分布を詳細に調査・分析

し，その空間分布を推定するとともに，集水域の影響を明らかにすることを目的

とした．  

 

6 .3 .1 琵琶湖底質を対象にしたダイオキシン類の空間分布  

 本研究では，琵琶湖全域における底質中ダイオキシン類の空間分布を推定する

ために，琵琶湖を約 500m のメッシュ状に区切り，その格子点などを基準にして

表層底質のサンプリング (北湖 n=25，南湖 n=11)を行った (図 3-2)．また，湖岸に

おいても計 30 地点 (図 3-2)で表層部 (<10cm)の底質が採取された．本項では，これ

ら 66 サンプルと河口底質の一部 (n=9)，および底質コア地点の表層底質 (n=1)を含

めて計 76 サンプルの琵琶湖底質を対象に分析を行い，ダイオキシン類濃度の空間

分布や起源の影響を推定した．表層底質，湖岸底質および河口底質のサンプリン

グ方法や分析方法，項目などは，第 3 章第 1 節第 5 項と第 3 章第 2 節第 2 項で説

明しているのでこちらを参照されたい．  

図 6-15a と図 6-15b には，サンプリング地点ごとに底質に含まれているダイオ

キシン類濃度とその汚染レベル (有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )を示した．

底 質 中 ダ イ オ キ シ ン 類 の 濃 度 範 囲 は 0.2 ～ 105.9pgTEQ/g ， そ の 中 央 値 は

27.9pgTEQ/g(n=76)であった．北湖においては東岸から水深の深い地点に向けて高

い濃度となり，南北方向の大きな変化は見られなかった．これは水深が深い地点

に到達する流出粒子の粒径が小さく，小さな粒子ほど有機炭素含有率が高いため

ダイオキシン類濃度が高い，といった傾向によるものと考えられる．また，野洲

川河口では浅いところにも高い濃度が観られた．これは有機炭素含有率に関係な

く高いダイオキシン類濃度をもつ水田土壌の影響が大きいためと考えられる．南

湖については，平均水深が 4m 程度の等浅地形であることから，ダイオキシン類

濃度の水深依存性も確認されず，値も地点によってばらついていた．また，北湖

と南湖の濃度比較では，有意な違いが確認されなかった．一方，ダイオキシン類

汚染レベルの分布 (図 6-15b)では，ダイオキシン類濃度を有機炭素濃度で正規化

(すなわち粒径の影響を正規化 )しているため，汚染起源の影響を推定することが

できる．この結果から，汚染レベルの範囲は 0～ 8,940pgTEQ/g Organic  Carbon と
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なり，特に琵琶湖南東部で高い値となっていることが分かった．この原因につい

ては，次項で考察する．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(左 )図 6-15a 琵琶湖底質に含まれているダイオキシン類の濃度マップ  

(右 )図 6-15b 琵琶湖底質に含まれているダイオキシン類の汚染レベルマップ  

 

＜ダイオキシン類濃度マップ＞ ＜ダイオキシン類汚染レベルマップ＞
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 次に，底質のサンプリング地点ごとのダイオキシン類濃度および汚染レベルを

空間分布にするため，内挿補間を行った．内挿補間には様々な手法があるが，本

研究では実測値を保存し，近隣地点の影響を包括的に考慮している IDW(Inverse  

Distance  Weighted)法を利用して補間した．この補間法では，距離の重みを考慮し

て一定地点からの影響を平均化することで任意地点の値を推定する．本研究では，

距離の重みを 2 乗し，検索地点数を 10 として空間分布を作成した (図 6-16a と図

6-16b)．この空間分布は，次節の底質中ダイオキシン類蓄積量の推定において，

基礎的な情報として利用された．  
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＜ダイオキシン類濃度内挿分布＞ ＜ダイオキシン類汚染レベル内挿分布＞

(左 )図 6-16a 琵琶湖底質に含まれているダイオキシン類濃度の内挿分布  

(右 )図 6-16b 琵琶湖底質に含まれているダイオキシン類汚染レベルの内挿分布  

＊ 図 6 - 1 6 a， 図 6 - 1 6 b と も に 内 挿 手 法 は I D W ( I n v e r s e  D i s t a n c e  We i g h t e d )を 利 用 し ， 乗 数 は 2， 検 索 地 点 数 は 1 0 と し た  
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6.3.2 琵琶湖底質を対象にしたダイオキシン類の起源と集水域特性の影響  

本項では，琵琶湖底質と流域土壌のダイオキシン類汚染を質的特性から比較し，

起源影響の推定を試みた．また，GIS を用いて各底質地点における集水域特性 (図

2-7)を抽出し，環境情報から底質中ダイオキシン類の汚染レベルを推定する方法

について言及した．  

対象とされた琵琶湖底質は，前項で用いられた底質を「湖岸底質 (n=30，図 3-8b)

および河口底質の一部 (n=9，図 3-6a～図 3-6c)」と「表層底質 (n=36，図 3-8a)およ

び底質コア (n=1，図 3-2)」の 2 つに分類して議論した．これは特定の集水域の影

響を受けやすいか，受けにくいかでダイオキシン類の汚染特性も異なっていると

いうことを予想したためである．サンプリング方法や分析方法，項目などは，前

項と同様にそれぞれ第 3 章第 1 節第 5 項と第 3 章第 2 節第 2 項で説明している．

ただし，ダイオキシン類の分析方法には，CALUX ®  Assay法と HRGC/HRMS法の両

方が用いられた．HRGC/HRMS法を利用した理由は，ダイオキシン類同族･異性体

について分析し，起源影響についての裏付けをとるためである．  

分析の結果について説明する．

まず，「湖岸底質および河口底質の

一部」と「表層底質および底質コ

ア」におけるダイオキシン類濃度

区分ごとの度数分布を図 6-17 に

示した．また，図 6-18 にダイオキ

シン類汚染レベルごとの度数分布

も示した．これらの図から，表層

底質よりも湖岸底質などの方が地

点ごとの値の違いが大きいことが

分かる．このことは，濃度につい

ても，汚染レベルについても，岸

に近い底質では集水域の影響を受

けやすく，沖に行くほどその影響

が平滑化していることを示してい

る (本章第 1 節でも述べている )．

底質粒子の起源が全て森林土壌だ

とすれば，その汚染レベルは高く

て も 2,000pgTEQ/gOC 程 度 (野 洲

川流域でも 1,080pgTEQ/gOC，第 4

章第 1 節 )であるから，水田土壌な

どの影響を受けている底質地点も

比較的多いと考えられる．  
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次に，湖岸底質および河口底質の一部に着目して，ダイオキシン類濃度と集水

域特性の関連性を解析した．図 6-19 に本解析で対象とした底質 (n=27)の採取地点

とその集水域を，また，表 6-3 に分析結果と集水域特性を底質地点別に集計して

まとめた．なお，集水域界の画定方法は，第 2 章第 4 節第 1 項で説明している．  
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図 6-19 解析対象底質の採取地点とその集水域  
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表 6-3 湖岸底質(一部河口底質を含む)の地点別集水域特性の集計表 (各集水域界の設定は図 6-19 の通り) 

河川名 底質種類
DXNs濃度
(pgTEQ/g)

有機炭素含有率
(wt%)

DXNs汚染レベル
S soil  (pgTEQ/gOC)

Median粒径
(μm)

流域面積

(km
2
)

森林面積

(km
2
)

水田面積

(km
2
)

市街地面積

(km
2
)

焼却場数
(基)

人口
(人)

道路密度指標
(総延長，km)

新草津川 湖岸底質 19.4 1.26 1,547 127 33.5 21.3 6.6 5.6 3 15,675 151

家棟川 湖岸底質 105.9 2.26 4,693 142 34.0 7.3 19.8 6.9 2 33,991 138

日野川 湖岸底質 7.2 0.11 6,528 536 206.3 102.8 74.4 29.1 27 76,116 675

長命寺川 湖岸底質 6.3 1.81 347 149 83.4 18.7 46.5 18.2 14 70,640 348

愛知川 湖岸底質 9.5 0.51 1,873 209 201.9 164.4 30.1 7.4 12 23,357 257

宇曽川 湖岸底質 32.1 2.46 1,307 187 73.1 22.9 39.3 10.8 17 29,892 313

犬上川 湖岸底質 15.1 4.56 331 148 101.3 84.0 11.2 6.2 11 18,585 190

芹川 湖岸底質 24.6 1.69 1,457 136 66.4 54.6 4.4 7.4 2 31,642 163

矢倉川 湖岸底質 6.6 0.64 1,029 438 25.7 14.3 7.3 4.1 0 12,169 92

天野川 湖岸底質 20.0 3.58 561 114 112.3 73.7 26.8 11.8 13 30,387 300

田川 湖岸底質 28.4 1.97 1,438 233 40.6 13.9 21.0 5.7 3 14,020 153

余呉川 湖岸底質 0.9 0.15 599 645 68.9 41.5 19.6 7.8 9 16,125 239

大川 湖岸底質 3.3 0.31 1,094 295 28.1 23.7 3.1 1.3 0 2,223 42

大浦川 湖岸底質 56.8 3.48 1,635 90 26.6 21.3 4.1 1.3 0 1,830 47

知内川 湖岸底質 28.8 4.02 715 178 49.8 40.4 6.3 3.1 1 2,380 78

石田川 湖岸底質 6.8 0.82 832 349 51.0 45.5 4.1 1.3 1 4,280 84

和邇川 湖岸底質 6.4 0.71 908 266 17.4 11.5 3.0 2.8 0 10,923 62

真野川 湖岸底質 9.8 1.15 853 183 20.7 9.9 6.7 4.1 2 20,489 97

野洲川 野洲川河口底質1 61.0 1.37 4,453 24 364.8 225.5 95.6 43.7 43 140,246 1,168

野洲川 野洲川河口底質2 89.1 1.06 8,384 19 364.8 225.5 95.6 43.7 43 140,246 1,168

野洲川 野洲川河口底質3 96.9 1.40 6,923 13 364.8 225.5 95.6 43.7 43 140,246 1,168

野洲川 野洲川河口底質4 87.9 0.98 8,939 14 364.8 225.5 95.6 43.7 43 140,246 1,168

野洲川 野洲川河口底質5 62.9 1.42 4,435 13 364.8 225.5 95.6 43.7 43 140,246 1,168

安曇川 安曇川河口底質1 7.1 1.23 573 27 310.7 281.5 21.2 8.0 3 17,013 339

鴨川 安曇川河口底質2 5.1 0.41 1,232 110 46.8 36.0 9.4 1.5 0 5,011 83

姉川 姉川河口底質1 62.5 4.35 1,436 370.4 326.2 32.8 11.4 5 28,917 387

姉川 姉川河口底質2 4.3 1.28 332 370.4 326.2 32.8 11.4 5 28,917 387

＊DXNs濃度は，CALUX
®
アッセイによる分析結果 ＊人口は，町丁字等別人口データ(平成12年全国国勢調査)をもとに作成

＊土地利用は，平成9年の国土数値情報-土地利用メッシュデータ(L03-09M)をもとに作成 ＊道路密度指標(道路総延長)は，平成15年の国土数値情報-道路密度・道路延長メッシュデータ(N04-15M)をもとに作成
＊焼却場数は，平成13年のダイオキシン類自主測定施設を対象に集計
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底質中ダイオキシン類に影響を与える集水域の特性として土地利用，焼却場の

数，人口および道路総延長などを考慮した．土地利用 (特に水田 )や焼却場は，先

に述べてきたようにダイオキシン類の起源として重要な指標である．人口や道路

密度は，焼却場の数に大きく寄与するため，ダイオキシン類汚染レベルに対する

間接的な影響因子である．特に道路総延長は，交通量などに関係するため，自動

車排ガスなどの移動発生源に関わる指標ともなっている．一方，ダイオキシン類

の値には，これまでに述べてきたように有機炭素や粒径の影響を補正したダイオ

キシン類汚染レベルを利用した．  

上述のように，集水域特性には一部に従属関係が見られるため単回帰分析によ

って解析を行った．図 6-20a～図 6-20d にダイオキシン類汚染レベルと集水域特性

の関係を示す．これらの結果から，どの集水域特性についても河口付近における

底質中ダイオキシン類に一定の影響を与えていることが分かった．このことは，

日本全国で整備されている「 GIS データ」をもとにして，河口付近の底質中ダイ

オキシン類汚染レベルの概算が可能であることを意味している．図中に示された

データのばらつきの原因としては，河口形状，より特定的な汚染源からの影響，

湖流などによる集水域外からの影響などがあり，普遍的な供給メカニズムの解明

は極めて困難であることが予想される．  
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図 6-20a ダイオキシン類汚染レベルと  
水田面積の関係  

図 6-20b ダイオキシン類汚染レベルと  
焼却場数の関係  
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図 6-20c ダイオキシン類汚染レベルと  
人口の関係  

図 6-20d ダイオキシン類汚染レベルと  
道路総延長の関係  
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次 に ， 湖 岸 底 質 ， 河 口 底 質 お よ び 表 層 底 質 の 一 部 ( 計 n=12) に つ い て ，

HRGC/HRMS 法による分析を行った (図 6-21)．この結果から，湖岸底質 (<10cm)

には，琵琶湖沖の底質 (表層底質， <10cm)に比べて，水田土壌などの起源影響 (図

6-14 参照 )が確認できる．また，その影響の大きさは，湖岸底質の地点によって大

きく異なることが分かった．湖岸底質を地点別に見ると，石田川，安曇川および

日野川で同族･異性体分布 (TEQ 割合ベース )が類似しており，また，大浦川，姉川，

犬上川および野洲川でも類似していることが確認された．この傾向を，集水域特

性から説明することは困難であるが，前者のグループの方がダイオキシン類濃度

自体低い (Ave.=7.0 pgTEQ/g,  n=3)ため，後者のグループ (Ave.=53.5 pgTEQ/g， n=4)

に比べて相対的に水田起源ダイオキシン類 (図 6-14)の影響が明確に表れたものと

考えられる．野洲川河口底質などで水田からの起源影響がはっきりと見られなか

った原因としては，森林土壌起源のダイオキシン類の流出負荷量が水田流出に比

べて大きいため (第 5 章 )，水田影響がマスクされていることも考えられる．  

 

図 6-21 HRGC/HRMS 法による琵琶湖湖岸底質と表層底質の同族 ･異性体分布  
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6.4  流域圏を対象にしたダイオキシン類蓄積量分布の推定と媒体間比較  

本研究では，大規模なサンプリング調査， GIS を利用した内挿，モデルによる

汚染レベルの推定などによってダイオキシン類濃度の空間分布の推定が可能にな

った．本節では，これらの結果をもとにして，琵琶湖流域全体を対象として環境

媒体別 (森林土壌，水田土壌，

琵 琶 湖 底 質 お よ び 河 川 水 )

にどの程度の蓄積量バラン

スになっているのかを検討

した．基本的な蓄積量の算

定方法は，図 6-22 に示すよ

う に 「 濃 度 ×質 量 (又 は 体

積 )」とし，それぞれ環境媒

体別に推定方法を設定して

集計した．  

蓄積量の推定方法： 濃度 × ＭＡＳＳ

実測ＴＥＱ
内挿・分布化

影響深度の設定
蓄積量分布

森林土壌 水田土壌 琵琶湖底質

図 6-22 ダイオキシン類蓄積量を算定するための概念図

 

6 .4 .1  森林土壌および水田土壌におけるダイオキシン類蓄積量の推定  

 農薬中に不純物として含まれていたダイオキシン類は， 1960 年代から 80 年代

にかけて主に水田域で使用され，数十年経過した現在もかなりの量が土壌中に残

留している．一方，森林土壌においても焼却由来のダイオキシン類が蓄積してお

り，有機炭素濃度や土地面積を考慮すれば水田域にも匹敵するストレージである

ことが否定できない．そこで，本研究で得られた多くの実測値を最大限活用し，

森林土壌および水田土壌のそれぞれについて幾つかの仮定をおいてダイオキシン

類蓄積量の推定を行った．以下に，推定手法を説明する．  

 森林土壌に含まれているダイオキシン類濃度は，既に第 4 章で述べたように有

機炭素含有率に依存すること，また，その関係は概ね一次線形であるが流域ごと

に傾き (つまり汚染レベル )が異なること，さらにその汚染レベルは焼却由来ダイ

オキシン類の大気濃度，土壌への沈着量から推定可能 4 1 ) であること (第 4 章 )を考

慮して，森林土壌におけるダイオキシン類蓄積量の算定を行った (図 4-10)．本研

究で設定した蓄積量の推定式を式 6-1 に示した．地点ごとのダイオキシン類汚染

レベル S s o i l は，実測値 (pgTEQ/gOC, n=78)をメッシュごとに平均した値 (n=39)と大

気拡散モデルによるダイオキシン類推定蓄積量 (図 4-17)とで回帰式 (図 6-23)を設

定し，流域全体の汚染レベル分布に拡張した．この回帰分析における決定係数は

それほど高い値となっていないが，この原因の一つは各メッシュの実測汚染レベ

ルを一つの分析値で代表させている地点があることによる．そのため，実測値 (す

なわちサンプリング )側に改善余地があるが，本論文では回帰分析に関わる 95%信

頼区間を算定して設定値のばらつきを考慮した．森林土壌における有機炭素含有

率 f o c は，季節や優先植生，地形的特性などによっても影響を受けるため，一定の
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傾向を見いだすことは困難であった．しかしながら，筆者らの研究グループで実

施された琵琶湖流域全域の森林土壌調査 (計 201 地点，本研究の 78 地点を含む ) 1 3 8 )

で多くの実測データが得られたため，これらの値をもとに f o c を設定 (対数平均値

=6.61%， 95%信頼区間下限値 =1.05%，上限値 =41.5%)した．また，含水率 wと空隙

率 φも f o c と同様に実測値をもとに平均値を設定し，土層厚はダイオキシン類の大

部分が存在している 1 0 0 ) とされる 5cmまでを仮定した．なお，含水率＋空隙率 (w

＋ φ)では，平均値 (76.25%, n=10)に対して標準偏差が 1 割程度 (7.58%)であり，そ

のばらつきが土壌蓄積量に与える影響は S s o i l や f o c に比べて小さいと判断されたこ

とから平均値のみを設定している．  

( ) focsoilf dwfSQ ×−−×××= φρ 1  式 6-1 

  Q f :  森林土壌におけるダイオキシン類蓄積量  (pgTEQ/m 2 ) 

  S s o i l :  森林土壌におけるダイオキシン類汚染レベル  (pgTEQ/g OC) 

  f o c :  有機炭素含有率  (g  OC/g) 

ρ :  土壌粒子密度  (g/m 3 ) ≒ 2.65×10 6

w :  含水率  ( - )  

φ :  空隙率  ( - )  

d f :  土層厚  (m) ≒ 0.05 
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図 6-23 ダイオキシン類汚染レベルの実測値に基づくメッシュ平均値と  
        大気拡散モデルによるダイオキシン類推定蓄積量との関係 (森林土壌 )
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 森林土壌に含まれているダイオキシン類蓄積量分布の推定結果を図 6-24 に示

した．この図から，同じ流域内でも琵琶湖に近づくほど (すなわち下流域ほど )ダ

イオキシン類蓄積量が大きく，また，琵琶湖南東部にも蓄積量が多いことが分か

った．これは，大気拡散モデルの結果をベース (式 6-1)にしているため排出源の影

響が卓越していることを反映した結果である．一方，人為的な影響が非常に少な

いと考えられる上流域においても，基底蓄積量 (約 1gTEQ/km 2 )なるものが確認さ

れた．これらの結果を琵琶湖流域の森林域で空間積分すると約 3,100gTEQになり，

近年のダイオキシン類排出インベントリー (64gTEQ/year/日本全国， 2004 年 ) 8 4 ) と

比較しても，かなり高いレベルにあることが確認された．また，本研究で着目し

た野洲川流域，安曇川流域および姉川流域では，それぞれ約 410gTEQ，約 350gTEQ，

約 430gTEQとなり，森林面積の大きさなどが影響して同レベルの蓄積量と評価さ

れた．  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
図 6-24 森林土壌中ダイオキシン類蓄積量の推定結果

ダイオキシン類蓄積量 (gTEQ/km2)   
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野洲川流域  
(森 林 面 積 : 2 2 5 k m 2 )

410  gTEQ 

注 )  図 中 の ダ イ オ キ シ ン 類 蓄 積 量 ( g T E Q )は ，  

本 研 究 の 推 定 に お け る 予 測 平 均 値 を 示 す ．  

 

注 )  図 中 の ダ イ オ キ シ ン 類 蓄 積 量 ( g T E Q )は ，  

C A L U X ®  A s s a y法 に よ る 推 定 値 を 示 す ．  
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 次に，ダイオキシン類汚染レベル S s o i l および有機炭素含有率 f o c の設定値別，流

域別に推定されたダイオキシン類蓄積量を図 6-25 に示した．ダイオキシン類蓄積

量の信頼区間は， f o c の設定値が直接的に影響したことによって，かなり広い範囲

の推定値となった．  f o c の設定については，先に述べたように幾つかの影響因子

が考えられるため，今後詳細な分析を通して再現性の高い推定方法を見いだすこ

とが望まれる．  

 

森
林

土
壌

中
ダ

イ
オ

キ
シ

ン
類

蓄
積

量
(g

T
E
Q

)

0
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上
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値
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値
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値

上
限

値
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値
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値
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平均値 Ssoilの信頼区間 focの信頼区間 平均値 Ssoilの信頼区間 focの信頼区間 平均値 Ssoilの信頼区間 focの信頼区間 平均値 Ssoilの信頼区間 focの信頼区間

琵琶湖流域 野洲川流域

 19,600

 

 

 

 

 

 

 

 

 水田土壌に含まれているダイオキシン類蓄積量は，本研究による水田土壌のダ

イオキシン類濃度の実測値 (n=49)に基づき対数平均値 (90.4pgTEQ/g)とその 95%予

測信頼区間 (上限値 :  427pgTEQ/g，下限値 :  19.2pgTEQ/g)を設定する方法で算出し

た．推定式は式 6-2 に示すとおりである．含水率＋空隙率は，水田の状態によっ

ても大きく異なるが，泥炭土やグライ土など複数の水田土壌について実施された

実測値 1 3 9 ) が 65.6～ 78.7%(n=12)であったことから一律 70%に設定した．また，土

層厚は代掻きなどの影響とダイオキシン類調査測定マニュアルを参考に 0.3mと

した．推定の結果， Q p の予測平均値は 21.6×10 6 pgTEQ/m 2 となり， 95%予測信頼

区間は下限値が 4.6×10 6 ，上限値が 101.8×10 6 pgTEQ/m 2 となった．従って，森林

土壌に比べると 1 オーダー程度高い値になることが分かった．琵琶湖流域の水田

面積は 668km 2 (平成 9 年国土数値情報 L03-09M)であるから，乗じると 14,400gTEQ

程度の蓄積量 (予測平均値 )と評価された．また，野洲川流域，安曇川流域および

姉川流域では，それぞれ 1,660， 220， 480gTEQ程度と推定された．  

( ) fsoilp dwCQ ×−−××= φρ 1  式 6-2 

  Q p :  水田土壌中ダイオキシン類蓄積量  (pgTEQ/m 2 )  

  C s o i l :  水田土壌における実測ダイオキシン類濃度  (pgTEQ/g)  

ρ :  土壌粒子密度  (g /m 3 )  ≒ 2 .65×10 6

w :  含水率  ( - )  

φ :  空隙率  ( - )  

d f :  土層厚  (m)  ≒ 0 .3  

安曇川流域 姉川流域琵琶湖流域 野洲川流域 安曇川流域 姉川流域

図 6-25 森林土壌中ダイオキシン類蓄積量の推定結果 (信頼区間 )  
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6.4.2 琵琶湖底質におけるダイオキシン類蓄積量の推定

本研究では，CALUX ® Assay 法の利点である簡易性と再現性の高さを活用し，

空間・鉛直分布特性の解明に関わる詳細な調査 (本報告で用いている琵琶湖底質関

連の試料数だけでも 194)が実施されてきた．これらのデータのうち，内挿に適す

る 76 地点の実測値を利用し，補間・空間積分をすることによって琵琶湖底質への

ダイオキシン類蓄積量の推定を試みた．推定の方法について，以下に説明する．

底質へのダイオキシン類蓄積量を推定する場合には，その鉛直プロファイルを

無視することはできない．そこで表層底質の採取地点のうち 10 地点について下層

(10cm～ 20cm 泥深 )底質を対象に分析を行った．その結果，表層と下層の濃度比は

平均で約 5：1 となったが，地点ごとのマスフラックスの違い，集水域影響度の違

いなどが大きく，濃度比に一定の傾向を見出すことが困難であった．そこで本研

究では，表層 -下層の濃度比に関して空間距離の重みを考慮した内挿補間 (IDW 法 )

を行って，琵琶湖全体の濃度比分布に拡張した．また，表層底質の含水率は実測

平均値 79.9%(n=11， StdDev.=2.5%)を，下層底質は 69.1%(n=11， StdDev.=1.8%)を

それぞれ設定した．なお，20cm 以深の底質については，表層底質に高濃度のダイ

オキシン類を蓄積している地点においてもほぼ無視できる値であったため (本章

第 2 節 )，本研究では 20cm 深度までを考慮した．推定式は，式 6-3(1)-(3)と式 6-4

に示すとおりである．

dVdHDXNsaDXNsAccBiw
H V

VH  , 式 6-3(1)

dHdVDXNsdVDXNsdVDXNs
H V

VH

V

VH

V

VH  













 2.0

,

2.0

1.0

,

1.0

0

,＝ 式 6-3(2)

   dHmassdxnsRatmassdxns mHmHH

H

mHmH 2.01.0,1.00,1.00,1.00,  ≒ 式 6-3(3)

1

,

,

, 1
1





















VH

VH

w

d
dVH

W

W
Vmass




＝ 式 6-4

DXNsAccBiwa : 琵琶湖底質のダイオキシン類蓄積量 (gTEQ)

DXNs i , j : i , j における底質中ダイオキシン類蓄積量 (gTEQ/m 3 )

dxns i , j : i , j における底質中ダイオキシン類濃度 (gTEQ/g)

ma ss i , j : i , j における底質量 (g /m 2 )

Rat i : 表層底質 (0 -0 .1 m)に対する下層底質 (0 .1 -0 .2 m)のダイオキシン類濃度比 ( - )

H : 空間面積 (m 2 )

V : 鉛直深度または鉛直深度区間 (m)

W i , j : i , j における含水率 ( - )

ρ d : 底質の乾燥密度 (g/m 3 )=2 .65 ×10 6

ρw : 底質間隙水の密度 (g /m 3 )=1 .0 ×10 6
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図 6-26 には，琵琶湖底質において推定されたダイオキシン類蓄積量の空間分布

を示した．琵琶湖第 3 環流の中心付近に高いダイオキシン類蓄積量が確認できる

が，この付近は水深が深いために底質粒径が細かく，そのため有機炭素含有率も

高いこと，また，下層底質にも比較的高い蓄積量を有していることが原因となっ

ている．一方，北湖南部の辺りにも過去に流出して蓄積した農薬由来ダイオキシ

ン類の影響と考えられる汚染場所が，表層・下層の両底質において確認された．

北湖縦断線上の水深の深い地点は低い値になっているが，実際には表層底質およ

び下層底質における蓄積量がもう少し高い値となることが予想されるため，本推

定がやや過小評価になっていることに注意されたい．底質に含まれているダイオ

キシン類蓄積量を琵琶湖全体に渡って空間積分すると約 843gTEQ となり，森林土

壌 (3 .1kgTEQ，本節第 1 項 )や水田土壌 (14.4kgTEQ，本節第 1 項 )における蓄積量よ

りやや低い値となったが，概ね同レベルにあることが明らかとなった．過去に琵

琶湖に流入したダイオキシン類負荷量を予測することは容易ではないが，野洲川

中 流 ( 三 雲 観 測 所 地 点 ) に お け る 河 川 水 中 ダ イ オ キ シ ン 類 の 流 出 負 荷 量 が 約

3.33gTEQ/year であることを考慮すれば，琵琶湖流入負荷量の大部分が底質に蓄積

していると予測される．湖底質では，ダイオキシン類の光分解もかなり困難であ

るため，陸域土壌よりも長期に渡って残留し，水生生物などに影響を与え続ける

ことが危惧される．
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0 pgTEQ/g drysolid
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ダイオキシン類濃度分布
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0 g T E Q / k m 2

5 . 6 g T E Q / k m 2

ダイオキシン類蓄積量分布

図 6 -26 琵琶湖底質におけるダイオキシン類蓄積量分布

(表層底質，下層底質およびそれらの合計 )
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6.4.3 ダイオキシン類蓄積量の媒体間比較

図 6-27 に，本節第 1 項および第 2 項で推定されたダイオキシン類の蓄積量分布

をまとめて示した．この図から，流域圏全体の蓄積量分布を比較することができ

る．但し，10gTEQ/km 2 を境にグラデーションスケールが異なることに注意された

い．さらに，本研究で第 4 章～第 6 章にかけて述べてきたダイオキシン類蓄積量

または存在量と移行量などについて図 6-28 にまとめた．推定値の説明は，図中に

併記した．以上の結果から，琵琶湖流域内のダイオキシン類蓄積量は合計で 18.4

kgTEQ 程度と推定され，ここ数年のダイオキシン類排出インベントリー (0 .064～ 1

kgTEQ 程度，日本全国で発生するダイオキシン類の総量 )と比べて，数十～数百倍

程度上回る値となった．近年はダ

イオキシン類の排出量も減少傾向

にあるが，土壌や底質における蓄

積量は他の媒体に比べて圧倒的で

あり，流出に伴う移行量もそれほ

ど多くはないため，今後も蓄積量

のバランスは容易に変わらないこ

とが予測される．下流域の水環境

は，上流域の影響を少なからず受

け続けるため，現状のダイオキシ

ン類リスクを短期間に改善するこ

とは極めて難しいと考えられる．

最後に，水 ･物質循環に係わる

「森林機能」としては，水資源だ

けでなくダイオキシン類に代表さ

れる微量有機汚染物質に対しても

大きく影響を及ぼしていることが

本研究の結果からも明らかとなっ

た．安易な森林開発は，結果とし

て汚染物質の流出にも寄与し，さ

らには下流の水環境へ影響を与え

ることが懸念される．非常にゆっ

くりではあるが，流出を制御して

いる森林域の自浄 ･分解機能に期

待を寄せつつ，根本的な発生源対

策が今後長期間に渡る汚染制御の

唯一の対策法であると言えよう．

図 6 -27 琵琶湖流域のダイオキシン類蓄積量分布

(森林土壌，水田土壌および琵琶湖底質 )

ダイオキシン類蓄積量(gTEQ/km 2 )
0 .0 - 0 .5

0 .5 - 1 .0

1 .0 - 1 .5

1 .5 - 2 .0

2 .0 - 2 .5

2 .5 - 3 .0

3 .0 - 3 .5

3 .5 - 4 .0
4 .0 - 4 .5

4 .5 - 5 .0

5 .0 - 5 .5

5 .5 - 6 .0

6 .0 - 22 .0
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 図 6-28 琵琶湖流域におけるダイオキシン類蓄積量または存在量と移行量  

* 1 :  年 平 均・流 域 平 均 推 定 濃 度 に 基 づ く 概 算 値 (第 4 章 第 2 節 参 照 ， 2 0 0 1 年 ベ ー ス の 推 定 値 ，H R G C / H R M S 法 に

よ る T E Q 値 ， 混 合 高 さ は 安 定 度 に よ っ て 7 0～ 6 0 0 m の 範 囲 )  

* 2 :  実 測 値 に 基 づ い て 内 挿 補 間 さ れ た 蓄 積 量 分 布 の 空 間 積 分 値 (第 6 章 第 4 節 参 照 ，2 0 0 3～ 2 0 0 4 年 ベ ー ス の 推 定

値 ， 琵 琶 湖 底 質 全 域 の 泥 深 2 0 c m ま で を 考 慮 )  

* 3 :  森 林 土 壌 実 測 値 と モ デ ル 計 算 に よ る 沈 着 量 推 定 値 に 基 づ い て 推 定 さ れ た 蓄 積 量 分 布 の 空 間 積 分 値 (第 6 章 第

4 節 参 照 ， 2 0 0 1～ 2 0 0 3 年 ベ ー ス の 推 定 値 ， 琵 琶 湖 流 域 全 域 の 森 林 土 壌 を 対 象 に 層 厚 5 c m ま で を 考 慮 )  

* 4 :  水 田 土 壌 実 測 値 を 基 づ い て 推 定 さ れ た 蓄 積 量 (第 6 章 第 4 節 参 照 ，2 0 0 1～ 2 0 0 3 年 ベ ー ス の 推 定 値 ，琵 琶 湖 流

域 全 域 の 水 田 土 壌 を 対 象 に 層 厚 3 0 c m ま で を 考 慮 )  

* 5 :  モ デ ル 計 算 に よ っ て 推 定 さ れ た 湿 性 /乾 性 沈 着 量 分 布 の 空 間 積 分 値 (第 4 章 第 2 節 参 照 ， 2 0 0 1 年 ベ ー ス の 推

定 値 ， H R G C / H R M S 法 に よ る T E Q 値 ， 琵 琶 湖 を 含 む 琵 琶 湖 流 域 全 域 の 沈 着 量 )  

* 6 :  排 出 濃 度 実 測 値 に 基 づ い て 推 定 さ れ た 排 出 量 集 計 値 ( 第 4 章 第 2 節 参 照 ， 2 0 0 1 年 ベ ー ス の 推 定 値 ，

H R G C / H R M S 法 に よ る T E Q 値 ， 琵 琶 湖 流 域 全 域 の 事 業 所 ( 2 5 1 施 設 )を 考 慮 )  

* 7 :  河 川 水 の 実 測 調 査 に 基 づ い て 推 定 さ れ た 野 洲 川 中 流 地 点 に お け る 流 出 負 荷 量 の 予 測 平 均 値 (第 5 章 第 3 節 参

照 ， 1 9 9 8 年 ベ ー ス の 推 定 値 )  

* 8 :  滋 賀 県 で 消 費 さ れ た 農 薬 由 来 ダ イ オ キ シ ン 類 の 推 定 値 (第 6 章 第 2 節 参 照 ， 1 9 6 0 年 代 ～ 2 0 0 0 年 現 在 ま で に

使 用 さ れ た C N P 粒 剤 と P C P 粒 剤 /水 溶 剤 を 考 慮 ， H R G C / H R M S 法 に よ る T E Q 値 )  

森 林 蓄 積 量 * 3

3 , 1 0 0  g T E Q  

 

大 気 排 出 量 * 6

3 3 . 6  g T E Q / y r  

沈 着 量 * 5

7 . 6  g T E Q / y r

水 田 蓄 積 量 * 4

1 4 , 4 0 0  g T E Q  

農 薬 D X N s消 費 量 * 8

4 9 , 4 0 0  g T E Q  

河 川 流 出 負 荷 量 * 7

3 . 3  g T E Q / y r / Ya s u R i v .

 

77.2%

18.9%

3.9%

3 . 3 3  g T E Q / y r  
晴天時

降雨流出時

代掻き時

流出形態別のダイオキシン類流出負荷量
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6.5 第 6 章まとめ   

 本章では，野洲川，安曇川および姉川流域の河口底質および琵琶湖全域の底質

を対象として大規模なサンプリング調査と分析実験を行った．この調査結果をも

とにして，ダイオキシン類蓄積状況の経年変化と空間分布および全体の蓄積量の

推定と陸域土壌の蓄積量との比較などを行った．  

 河口底質の分析結果からは，安曇川河口におけるダイオキシン類汚染レベル

(有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )が，安曇川流域の森林土壌のそれと同レ

ベルであったのに対して，野洲川河口では，水田土壌の濃度レベルに近い値を示

した．これは，流域ごとにダイオキシン類汚染レベルが異なることに加えて，水

田土壌粒子の流出の影響が反映された結果である．特に，1980 年まで利用されて

いた野洲川旧河口付近にはその傾向が顕著であった．  

 琵琶湖底質コアについては，ダイオキシン類蓄積量の鉛直プロファイルを評価

した．また，底質コアの層別堆積年代を Pb210 法によって推定し，過去に流出・

蓄積したダイオキシン類の歴史的変遷とその起源について解析した．その結果，

1980 年頃から 2000 年頃にかけて堆積した底質のダイオキシン類汚染レベル (有機

炭素あたりのダイオキシン類濃度 )が非常に高く，ごく最近はその汚染レベルが

下がってきていることが分かった．底質コアにおける汚染レベルの上昇の原因と

しては， PCP や CNP の使用開始時期と近くなっており，使用禁止後の濃度の減

少傾向も似通っているため，水田土壌の流出の影響が示唆された．また，陸域土

壌の分析結果との関係や HRGC/HRMS 法を用いた同族･異性体分析の結果からも，

やはり過去の底質汚染が水田土壌の流出の影響によることを裏付ける結果を得

た．  

 湖岸底質のダイオキシン類汚染レベルは，特定の集水域からの影響を強く受け

るために，場所によって異なることが確認される一方，表層底質の分析結果から，

沖に出るほど集水域の影響が混合・攪乱されるために，その汚染レベルが類似す

る傾向も確認された．これらの結果を用いて，ダイオキシン類蓄積量分布を推定

した結果，南湖よりむしろ北湖南部で高くなり，集水域からの流出挙動は河口付

近 (湖岸 )の底質へのダイオキシン類蓄積に大きく影響するが，その範囲は限定的

であることが示唆された．蓄積量分布を空間積分し，琵琶湖底質全体への蓄積量

を推定した結果，約 9.6 kgTEQ となった．一方，琵琶湖流域全体の森林土壌中ダ

イオキシン類蓄積量を推定した結果，約 3.1 kgTEQ，水田土壌の蓄積量は約 14.4 

kgTEQ と推定された．これらの結果から琵琶湖流域全体のダイオキシン類蓄積量

を比較した結果，森林：水田：琵琶湖底質で 1： 5： 3 程度であり，それに比べて

河川を通じたダイオキシン類流出負荷量は圧倒的に少ない (約 3.33 gTEQ/yr/Yasu 

River)ことが明らかとなった．これらのことから，琵琶湖流域におけるダイオキ

シン類の蓄積量バランスは容易に変わらないことが予測され，そのため下流水環

境の水質改善は，短期的には困難であることが示唆された．  
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第 7 章 まとめと今後の展望   

7.1 研究の成果  

本研究では，以下に述べる目的を設定して研究を行った．第一に，流域 (陸域 )

土壌中に含まれているダイオキシン類蓄積量の評価とその起源の推定を目的とし

た．琵琶湖流域を対象とし，ダイオキシン類の起源が異なる森林土壌と水田土壌

に着目して実測調査およびモデル推定に基づく蓄積量の予測を試みた．第二に，

水域 (河川水 )におけるダイオキシン類の流出挙動の推定を目的とした．琵琶湖の

主要な流入河川である野洲川に着目し，詳細な実測調査とモデル推定に基づくダ

イオキシン類流出負荷量の経時変化の再現を試みた．また，ダイオキシン類およ

び SSの質的指標に着目し，上述の陸域土壌の結果と比較して，ダイオキシン類の

流出形態や存在形態，また，その起源などを推定した．第三に，流出後に蓄積す

ることが予想される河川底質および琵琶湖底質を対象として，ダイオキシン類の

蓄積量とその起源の推定を目的とした．特に琵琶湖底質中のダイオキシン類に関

しては，大規模に調査を実施し，流域からの流出の影響について空間的な場所の

違いや経年変化 (底質コアの分析 )などの定量的評価を試みた．また，それぞれの

目 的 に お い て 用 い ら れ た ダ イ オ キ シ ン 類 の 分 析 手 法 (CALUX ®  Assay 法 と

HRGC/HRMS法の適切な併用 )の有効性や GISによる挙動推定の有効性もとりまと

めた．  

以下に章別のとりまとめを示す．  

第 1 章：はじめに  

 第 1 章では，ダイオキシン類をはじめとする疎水性微量有機汚染毒性物質の挙

動を流域単位で解析することの必要性を述べ，これに基づいた研究目的を設定し

た．研究内容が多岐に渡るため，研究の構成も本章でとりまとめた．また，本研

究でターゲットにしたダイオキシン類の既往の研究について，多くの成果を参照

し，体系的にとりまとめた．  

第 2 章： GIS を利用した流域環境情報の整備  

本章では， GIS の有効性と近年の動向や本研究でとりまとめられた流域環境デ

ータの説明，これを利用した流域特性の抽出・解析などを論述した．その中で，

GIS 技術の発展はめざましいが，利用者の技術はそれに追いついていないこと，

GIS は意志決定支援情報の作成などといった目的に応じて利用される「ツール」

であることを述べた．また，利用可能な多くの情報を体系的に分類し，それぞれ

適するフォーマットにて，データベースが作成された．  

従来から流域界の作成については，特に低平野域で困難であったが，研究の目

的に応じて流域界を適切に作り分ける手法を提案した．この流域界を用いて，本

研究の対象流域である野洲川流域，安曇川流域および姉川流域の流域特性を抽出

した結果，野洲川流域には，水田が広く分布し，付近に廃棄物焼却施設も多いこ

とが分かった．このことから，野洲川流域はダイオキシン類の潜在的な汚染が大
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きく，また，そのため河口域へのダイオキシン類の流出負荷も大きいことが予想

された．一方，安曇川・姉川両流域の地形的特性は似通っているが，焼却施設の

分布や土地利用比率の違いから，ダイオキシン類の挙動・汚染ポテンシャルに若

干の違いが見られることが予想された．  

第 3 章：サンプリング調査の概要と分析方法  

第 3 章では，以降の各章 (第 4 章～第 6 章 )で解析結果を論じる前に，本研究で

実施された多くの調査，試料媒体についてサンプリング地点や方法などを詳しく

説明した．また，採取された試料の前処理や分析項目について，その方法ととも

に説明した．特に，本研究で用いられたダイオキシン類 TEQの定量手法 (CALUX ®  

Assay法 )については，従来からの HRGC/HRMS法とその分析手順や分析結果につい

て比較しながら詳しく説明した． CALUX ®  Assay法は，公定法として一部認可を

受けた分析方法であり，本研究では以降の章で特に指定の無い場合にはこの方法

による TEQをダイオキシン類濃度として解析を進めた．  

第 4 章：陸域圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定  

本章では，琵琶湖流域の陸域土壌 (森林土壌，水田土壌，その他 )を対象にして

実施されたサンプリング調査およびその分析結果をもとに，ダイオキシン類の陸

域土壌への蓄積状況やその起源および空間分布などを定量的に評価した．  

第 1 節では，第 3 章で説明されたサンプリング調査の中から主に陸域土壌に関

する分析結果を用いて，ダイオキシン類濃度と土壌特性 (特に有機炭素含有率 )と

の関連性について土地利用および流域ごとに考察し，蓄積特性の解明とともにそ

の汚染源について推定した．その結果，水田土壌におけるダイオキシン類が人為

的な影響によるといった推測について，ダイオキシン類汚染レベル (有機炭素あた

りのダイオキシン類濃度 )が森林土壌に比べてかなり高い (5 倍～ 7 倍程度 )ことや，

HRGC/HRMS 法を用いたダイオキシン類の同族･異性体分布特性 (1 ,3,6,8TCDD の

割合が多い )を用いて裏付けることができた．一方，森林ではどの流域においても

ダイオキシン類濃度が有機炭素含有率に強く依存していること (すなわち比例関

係であること )が分かった．この比例定数は，野洲川流域で約 1,080gTEQ/gOC，安

曇川流域と姉川流域はともに約 670 gTEQ/gOC となった．これは，森林における

ダイオキシン類の起源が人為的なものではなく，大気からの沈着 (大気由来 )であ

ることを示唆する結果であり，大気濃度の実測値を流域ごとに比較したところ，

上記の傾きの比とほぼ同じになった．また，これらの結果を，実際の流域地図の

上に GIS を用いて図示することは，直感的にイメージしやすく，理解の助けにな

ることが多いことを示した．  

 河川底質のダイオキシン類濃度の測定結果からは，陸域土壌に比べてかなり低

い値であったことなどから，ダイオキシン類を多く収着している粒径の細かい陸

域土壌ほど降雨と共に流出しやすい傾向にあるが，これらの粒子は河川底質とし

て堆積しにくく，河川水と共に SS として輸送され，最終的には琵琶湖の底質に堆
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積するものと推測された．  

第 2 節では，森林土壌中ダイオキシン類の主要な起源である焼却場 (大気 )由来

のダイオキシン類について，大気拡散モデル ADMER を用いた大気挙動の計算を

行い，大気濃度と陸域土壌への沈着量 (湿性 /乾性沈着量 )を推算した．2001 年の一

年間の推定をした結果，大気濃度の推定精度，流域への沈着量の推定精度ともに

良好であることが確認された．  

第 3 節では，琵琶湖流域を対象にして土壌中ダイオキシン類蓄積量の空間分布

を推定した．これは，第 2 節の沈着量分布をもとに，ダイオキシン類排出量の経

年変化と分解を仮定して推定された蓄積量である．流域ごとの推定蓄積量は，野

洲川流域で 0.220 gTEQ/km 2 ，安曇川流域で 0.093 gTEQ/km 2 ，姉川流域で 0.121 

gTEQ/km 2 程度となり，これらの比は，先に述べた実測に基づくダイオキシン類汚

染レベルの比と近い傾向を示した．   

第 5 章：水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定とモデリング  

 本章では，大量の水試料を半自動で濃縮できる装置の活用や，定量分析には主

に CALUX ®  Assay法を利用すること，また，ダイオキシン類の強い疎水性を考慮

し，水中の有機物指標を用いることにより時間変化を推定するなどの工夫を行っ

て，河川水中ダイオキシン類の流出負荷量を推定した．  

第 1 節では，主に調査・実験的結果をとりまとめた．調査は野洲川における任

意地点の代掻き時，降雨流出時および晴天時の河川水を対象として実施された．

この河川水試料を対象に溶存態 /懸濁態のダイオキシン類濃度および水質特性を

分析し，陸域土壌のダイオキシン類特性との関係からその発生源について推定し

た．この結果，河川の地点，あるいは流出形態  (代掻き流出時 )によって水田土壌

の流出の影響が強い場合が確認された．一方，実測値に基づく有機炭素 -水分配係

数 K o c は，様々な河川水において一定の値となり，分配平衡を仮定して流出挙動を

推定することの妥当性が示された．  

 第 2 節では，BASINS-HSPF を野洲川流域に適用し，任意の地点における河川流

量を再現した結果，時間流量の再現性で決定係数が 0.8 を超える値となった． SS

濃度については，季節変動を考慮した L-Q 式を用いて推定され，一定の再現性が

確認された．  

第 3 節では，ダイオキシン類の流出負荷量推定モデルを提案し，上述の成果を

導入して，野洲川中流付近 (三雲観測所地点 )における流出負荷量の推定を行った．

モデルパラメータについては，予測平均値と 95%予測信頼区間をそれぞれ設定し，

流出負荷量の推定範囲を示した．ダイオキシン類流出負荷量の予測平均値は 3.33 

gTEQ/year，パラメータの設定値によっては最大 0.57～ 18.99gTEQ/year程度の範囲

を持つことが分かった．影響の大きかったパラメータは，有機炭素あたりのダイ

オキシン類濃度 (S s o i l )と浮遊懸濁物質濃度 (C S S )であり，それぞれ負荷量推定の質

的指標と量的指標として重要なパラメータであることが分かった．一方で，有機
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炭素 -水分配係数 (K o c )は概ね一定の値をとることから，流出負荷量の推定にもほ

とんど影響しないことが分かった．ダイオキシン類の存在形態について着目する

と，流出負荷量全体に占める溶存態ダイオキシン類の割合は極めて少なく (0.3～

7.7%)，負荷量としてはあまり寄与していないことが分かった．ダイオキシン類の

流出形態については，降雨流出時 (Q>25m 3 /sec)の割合が大きく負荷量全体の 7～ 8

割を占めていた．降雨流出の期間は約 35 日間であり，上述のことと合わせて考え

ると短期間に大量のダイオキシン類が SSとともに輸送されていることが分かっ

た．一方，晴天時に着目すれば，溶存態として輸送されるダイオキシン類が約 9.2%

と無視できない値であることが分かった．負荷量の推定結果については，既往の

研究 (ダイオキシン類年間流亡量 )や琵琶湖底質に蓄積する量と比較して，概ね妥

当な値であることが確認された．   

本研究では，水圏を対象にしたダイオキシン類流出負荷量の推定方法について，

様々な場で適用できる方法について検討しながら研究を行った．その結果，ダイ

オキシン類流出負荷量の推定方法について 4 つの段階にレベル分けされた．レベ

ルが高いほど推定精度が高いことを意味している．レベル 1 は，標高も含めてデ

ータが皆無の流域を対象としたものであり，こういった流域については衛星デー

タを基礎データとして BASINS-HSPF を適用し，ダイオキシン類に係わるパラメ

ータを既往の研究から引用して推定することができる．レベル 2 は，社会基盤的

な情報 (主に GIS データ )のみ入手可能な地域を対象にしている．レベル 1 と同様

に BASINS-HSPF を用いて水文と水質の計算を行うが，その再現性が高まるとと

もに，ダイオキシン類に関わるパラメータの推定も一部可能になる．レベル 3 は，

レベル 2 に加えて気象・水文データや水質などの定期的な調査が行われている地

域である．水文・水質のパラメータを最適化できるようになるとともに，推定精

度が検証可能となるなど再現性が大きく向上する．レベル 4 は，本章第 3 節で示

されたようにダイオキシン類に関わる実測調査が実施されている，あるいはその

情報が入手可能な地域を対象としている．推定精度は，非常に高いが実際にこの

レベルで情報が手に入る流域はほとんどない (年 1～ 2 回程度の定期調査サイトは

たくさんある )．本研究では，このレベル 4 の解析を行うことによって，各レベル

に対応する推定方法を提案することを一つの目標とした．その中で，レベルが低

い地域ほど GIS と衛星データを有効利用することが，推定の鍵となることが予想

された．  

第 6 章：底質圏を対象にしたダイオキシン類の起源と蓄積量分布の推定  

 本章では，野洲川，安曇川および姉川流域の河口底質および琵琶湖全域の底質

を対象として大規模なサンプリング調査と分析実験を行った．この調査結果をも

とにして，ダイオキシン類蓄積状況の経年変化と空間分布および全体の蓄積量の

推定と陸域土壌の蓄積量との比較などを行った．  

 河口底質の分析結果からは，安曇川河口におけるダイオキシン類汚染レベル
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(有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )が，安曇川流域の森林土壌のそれと同レ

ベルであったのに対して，野洲川河口では，一部の底質で水田土壌の濃度レベル

に近い値を示した．これは，流域ごとにダイオキシン類汚染レベルが異なること

に加えて，水田土壌粒子の流出の影響が反映された結果である．特に，1980 年ま

で利用されていた野洲川旧河口付近にはその傾向が顕著であった．  

 琵琶湖底質コアの分析結果からは，ダイオキシン類蓄積量の鉛直プロファイル

を評価した．また，底質コアの層別堆積年代を Pb210 法によって推定し，過去に

流出・蓄積したダイオキシン類の歴史的変遷とその起源について解析した．その

結果， 1980 年頃から 2000 年頃にかけて堆積した底質のダイオキシン類汚染レベ

ル (有機炭素あたりのダイオキシン類濃度 )が非常に高く，ごく最近はその汚染レ

ベルが下がってきていることが分かった．底質コアにおける汚染レベルの上昇の

原因としては，ダイオキシン類を含む農薬 (PCP や CNP)の使用開始時期と近くな

っており，使用禁止後の濃度の減少傾向も似通っているため，水田土壌の流出の

影響が示唆された．また，陸域土壌の分析結果との関係や HRGC/HRMS 法を用い

た同族･異性体分析の結果からも，やはり過去の底質汚染が水田土壌の流出の影

響によることを裏付ける結果を得た．  

 湖岸底質のダイオキシン類汚染レベルは，特定の集水域からの影響を強く受け

るために，場所によって異なることが確認される一方，表層底質の分析結果から，

沖に出るほど集水域の影響が混合・攪乱されるために，その汚染レベルが類似す

る傾向も確認された．また，湖岸底質のダイオキシン類汚染レベルに与える集水

域特性の影響を評価した結果，集水域の水田面積や人口，焼却場の数あるいは道

路密度などとの間に一定の相関が確認された．  

 上述の結果を用いて，ダイオキシン類蓄積量分布を推定した結果，南湖よりむ

しろ北湖南部で高くなり，集水域からの流出挙動は河口付近 (湖岸 )の底質へのダ

イオキシン類蓄積に大きく影響するが，その範囲は限定的であることが示唆され

た．蓄積量分布を空間積分し，琵琶湖底質全体への蓄積量を推定した結果，約 9.6  

kgTEQ となった．一方，第 4 章第 3 節の結果を利用して，琵琶湖流域全体の森林

土壌中ダイオキシン類蓄積量を推定した結果，約 3.1 kgTEQ となり，実測値ベー

スで推定された水田土壌中蓄積量 (約 14.4 kgTEQ)に匹敵するストレージであるこ

とが明らかとなった．これらの結果から琵琶湖流域全体のダイオキシン類蓄積量

を比較した結果，森林土壌：水田土壌：琵琶湖底質で 1： 5： 3 程度であり，それ

に比べて大気排出量 (33.6gTEQ/yr,  2001 年 )，流域への沈着量 (7 .6gTEQ/yr,  2001 年 )

および河川水の流出負荷量 (約 3.33 gTEQ/yr,  1998 年野洲川 )は圧倒的に少ないこ

とが明らかとなった．これらのことから，琵琶湖流域におけるダイオキシン類の

蓄積量バランスは容易に変わらないことが予測され，そのため下流域の水環境の

水質改善は，短期的には困難であることが示唆された．  

水･物質循環に係わる「森林機能」としては，水資源だけでなくダイオキシン

   163



第 7 章 まとめと今後の展望 

類に代表される微量有機汚染物質に対しても大きく影響を及ぼしていることが

本研究の結果からも明らかとなった．安易な森林開発は，結果として汚染物質の

流出にも寄与し，さらには下流の水環境へ影響を与えることが懸念される．非常

にゆっくりではあるが，流出を制御している森林域の自浄･分解機能に期待を寄

せつつ，根本的な発生源対策が今後長期間に渡る汚染制御の唯一の対策法である

と言えよう．  

 

  

7.2 今後の展望                           

森林土壌に比較的高濃度のダイオキシン類が蓄積されていることが明らかとな

ったが，大気中ダイオキシン類に対する森林植生の機能は未だ十分に解明されて

いない．また，土壌の鉛直方向の濃度プロファイルも一定の特性を見いだすには

至っていない．このため，陸域土壌におけるダイオキシン類蓄積量については，

さらなる調査に基づいて推定精度の改善が可能である．一方，琵琶湖底質につい

ても一部欠落している地点の分析結果 (コア底質など )を補完することで，より信

頼性の高い蓄積量の推定が可能となる．また，野洲川流域への水文水質流出解析

モデルの適用とダイオキシン類の流出負荷量の推定が可能になったことで，本モ

デルを琵琶湖流域全域に拡張していくことが望まれる．本研究では，疎水性微量

有機汚染毒性物質の流域挙動を解明し，シミュレートする方法論を提案した．こ

の手法をさらに，普遍性・汎用性の高い方法へ発展させるため，情報の整備レベ

ルが異なる様々な流域への適用性も検討することが必要であると考えている．  
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