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第8図衛生工学シンポジウム
2000.11 北海道大学学術支流会館

5-3 
下水の再利用における塩素消毒高u生成物の生成

0伏見絵里、深津遺矢、工藤憲三、清水遥雄(北海道大学大学院工学研究科)

1. はじめに

都市の規模拡大に伴い、水の消費が増え続けている。そのため、飲用・雑用を併用する現在の一元

型水供給システムでは、都市用水を企て賄うのに摂界が生じている地域もある。この問題を解決す

るために、飲用水としては河川上流の清掃水域の水を供給し(場合によっては高度処理を行う)、

非飲用の雑用水は都市排水受水域の水に最小限の処理を施した再利用水で賄うという、多元型給

水システムが考えられている 1)、2)。

再利用水の用途はさまざまであるが、特に親水利用の場合には、人体との霞接的接触や誤飲な

どがあり得る。衛生学的安全性確保のため、現在多くの下水処理場で塩素による消患が仔われて

いる。塩素以外にオゾンや紫外線照射などの消毒手段があるが、処理効率、殺菌効果、コスト、

消毒剤の残留性などからみて、現状では塩素を用いた処理が主、流である。

しかし、水中のフミン質などの溶存性有機物と溜素が反応すると、消毒副生成物 (DBPs)が

生成する。この一部には人体への鑓康被害が懸念されるものがある。排水受水域の生態系に対す

るDBPsの恕影響も心配される。 DBPsについては、トリハロメタン類を中心、に研究されてきた

が、未解明な部分も多い。また、飲用水源水と雑用水源水では、前駆物質となる有機物の費や組

成が異なり、生じる DBPsの傾向にも遣いがあると推測される。

札幌市では、下水の高度処理水(二次処理水に砂ろ過を施した水)を塩索消毒して安春JIIに放

流し、市民の憩いの場に利用している。本研究では、安春111のDBPs分布を調べ、環境用水とし

ての安全性を検討した。さらに、下水ニ次処理水を含む都市排水が流入する茨戸湖水の蒋利用を

考え 3)、都市排水に凝集沈殿、貯留、土壌浸透を行った処理水のDBPs生成能に関して考察した。

2.調査概要

2.1調査地点

安審mには、札幌市創成川下水処理場における高度
処理水を塩素消毒した水が放流されているが、その放

涜地点以持、安審111で数地点のDBPsと残留境索の
濃度を測定した。

札幌市の都市部を通過した複数の河川が流入する亦

戸湖(図1)は、市内3つの下水処理場からの二次処

理水の影響を受け、夏期は藍議類が異常発生する富栄

養湖である。しかし、流入水質の改善により、将来は

都市の親水空間、大容量の用水線として科用される可

能性を有している。

本実験では、下水二次処理水を含む都市排水の涜入

地点から約1.5km下流の茨戸潟水に凝集沈殿、貯留お

よび土壌浸透といった処理を行った。
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図 1.茨戸潟



2.2処理施設概要
茨戸湖下部湖盆の湖畔に設置した図2のような装霞で、都市排水の影響を強く受けている茨戸

湖の潟水を凝集沈殿処理した。また潟水と凝集洗殿処理水を貯水池に貯留した。さらに、 2種類

の貯留水に対し、図3に示す装置で土嬢浸透処理を行った。処理フローを図4にまとめる。ただ

し、装霞設置場所の都合により、都市排水を含む河川水流入地点に近い茨戸湖水を都市排水とみ

なして実験を行った。

国2凝集沈段・貯留装澄 図 3土壊濁舗安置

函4都市排水の処理フロー

3. 実験方法

以下のDBPsの濃度(安春川河111水、茨戸湖水)やDBPs生成能(茨戸海水とその処理水)

を、上水試験方法(1993年版)に従って求め、ガスクロマトグラフー質量分析計 (GC-MS)を使

用した。

(1)1.間s トリハロメタン類・・・ヘッドスペースーGC四郎法

クロロホルム (CHCIJ)、ブロモジクロロメタン (CHBrClz)、ジブロモクロ口メタン

(CHBrICl)、プロモホルム (CHBrJ)

(2) CH:抱水クロラール (CCIJCH(OH)I)・・・t-ブチルメチルエーテル抽出後、 GC-MS法

(3) HAN s :ハロアセトニトリル類・・・ (2)と同じ

トリクロロアセトニトリル (CCIlCN)、ジクロロアセトニトリル (CHCIIC百)、

ジブロモアセトニトリル (CHBrl閃)

(4) HAAs :ハロ酢酸類・..t-プチルメチルエーテルで抽出し、ジアゾメタンで誘導体化後、

GC-MS法

クロロ酢酸 (CICHICOOH)、ブロモ酢酸 (BrCHzCOOH)、ジクロロ酢酸 (CIICHCOOH)、

トリクロロ酢酸 (CCIJCOOH)
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DBPs生成能は、 24時間後の遊離残留塩素が 1"-'2mg/lになるように塩素を添加した処理水を

pH7.0、温度200Cで24時間静置後、 DBPs濃度を(1)"-' (4)の方法で測定した。

4.結果と考察

4.1安審川のDBPs
安審JIIには、下水の高度処理水に塩素投入率2.4

mg/L (年平均)で塩素消毒を行った水が放流されて

いる。しかし、水道水や再生水の衛生学的安全性を

確保するための塩素消毒により、 DBPsが生成する

ことが知られている 4)。そこで、実際に塩素消毒を

行った再生水の流れる安春JlJの水をサンプリングし、

DBPs濃度を測定してみた。

1999年11月の結果を図5に示す。水道水の水質

基準を超えたものはないが、測定対象DBPsは4種

類とも検出された。全てのDBPsにおいて 1km地点

の方が放流地点より高濃度であった。処理場内で始

まったDBPsの生成反応が持続していたと思われる

が、臨6に示すように、安審11/では 1km地点くらい

まで遊離残宮境素が存在することから、これが河川

内で新たに生じる有機物などと反応し、さらなる

DBPs生成反応を起こしたとも考えられる。

また、 DBPsは遊離残留境素がほぼ完全に消失す

る2畑地点でも検出されたことから、 DBPsが河

川水中に残留する性質を持つことが考えられた。し

かし、安春川の到達地点である茨戸湖の湖水(11月)

では、ブロモホルム (0.6μgι)以外のDBPsは

検出されず、希釈されたか、あるいは残留性がある

とはいえ、湖内への流入以前に分解したとも考えら

れる。

2000年7月の結果を留 7に示す(ハロ酢酸を除

く)。トリハロメタンと抱水クロラールの濃度が、放っ

流後700m地点以降で最も高かった。河川内の変動 ; 

は、 1999年 11月と悶様の傾向を示した。 DBPs濃援

度は昨年 11月より今年7月の方が高かった。この

結果は、藻類などの生産物がDBPs前駆物質になる

可能性を示唆する。しかし、地点ごとの濃度や構成

比率の違いも大きく、一地点の灘定結果で河川全体

のDBPs汚染状況を把捜するのは難しいと思われる。
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4.2再利用を目的とした処理水のDSPs生成能

都市排水の再利用のための基礎的知見を得るために、国4に示した各処理過濯における処理水

のDBPs生成能を検討した。その測定結果を図8および図9に示す。トリハロメタン生成能は凝

集洗殿・貯留・土壌浸透の組み合わせで、約6割の除去率が得られた。その他のDBPsの生成能

にも、これらの組み合わせ処理により、大幡な減少が見られた。

また、下水二次処理水を含む都市排水をそのまま貯留しでも、 DBPs生成能はあまり減少しな

かったことから、凝集洗殻処理は貯留による DBPs生成能低減効果を高めることがわかった。
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図8都市排水、凝集沈殿、貯留、土壊浸透
における処濃水のDBPs生成能

図9都市排水、貯留、土緩浸透における処瑳水の
DBPs生成能

各イむ合物について見ると、凝集洗殿ではジプロモアセトニトリル、クロロ酢酸、ジクロロ酢酸、

貯留ではプロモジクロロメタンとジクロロ酢酸、土壌浸透ではジプロモク口ロメタン、プロモホ

ルム、ジプロモアセトニトリル、クロロ酢酸で濃度が増加し、 DBPs生成反応は化合物ごとに異

なる複雑な反応であることが示唆された。

図10と図 11に、トリハロメタン生成能の佑合物別構成比率を、茨戸湖水と土壌漫遊処理水に

ついてそれぞれ示した。関サンプルでは、臭素系イむ合物の含有比率に遣いが見られた。 2種類の

土壌浸透処理水はともに、他の処理水と比べて臭素系化合物の割合が高かった。ここには2つの

サンプルの結果のみ示したが、土壌浸透以外の処理水はほぼ全て茨戸海水同様のグラフ形状とな

った。また、ここではトリハロメタン生成能の結果のみ掲載したが、他のDBPsでも関じ傾向が

見られた。
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図10茨戸湖水のトリハロメタン生成能の化合物5JIJ比率 図11 凝沈・鈴留・土壊浸透水の

トリハロメタン生成能の化合物見IJ比率



4.3 OBPs生成能とOOC、正260、Chトaとの相関
表1に示すように、 DOCとElIoはトワハロメタンや

抱水クロラールの生成能と相関が高かったことから、

DBPs前駆物質がフミン質などの溶存性有機物である

ことが推察される 5)。総ハロアセトニトリルや総ハロ

酢酸とは相関が低いが、これらのうち個別の佑合物で

はかなり相関が高いものもあった。

トリハロメタン生成能はChトaとも相関が高く、藻

類由来有機物が前駆物質として関与していると思われ

る。 Chl-aはハロ酢酸生成能とも相関が高い。ハロ酢酸生成能が貯留によって増加したのは、貯

水池内での藻類増殖の影響を受けたせいであるとも考えられる。

DBPs前駆物質の指標としてDOCとElIoを使用できるとして、各処理水のDOC濃度とEmを留

12および図 13に示し、除去能力を比較した。前閣から明らかなように、都市排水(茨戸湖水)

をそのまま貯留しただけでは、 DOCやEl60成分の除去率が低い。すなわち、前駆物質を除去できな

いことと、貯留単独ではDBPs生成能が低減しにくかったこととが対応しているといえる。

DBPs生成能 E260 DOC 

トリハロメタン 0..9 0..96 ().;11 
抱水クロラーJI" 0..69 0..93 0..59 

ハロアセトニトリル 0..3 0..0.2 0..0.2 

ハロ鮮政 0..59 0..23 0..73 

表1DBPs生成総と DOC、 E260•Chl-aの相関係数
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4.4各処理水と塩素の反応

留14は壌素要求量を求める要領(上水試験

方法 1993年版)で、数種の処理水と脱イオン

水に塩素水を法入し、暗所で一時間静置した後

の残留塩素濃度をプロットしたものである。湖ミ

水、凝沈水、貯留水、凝沈・貯留水の願に曲線 5
再婚

が右側に位置することから、水中に境紫を消費議

する物質がこの煩に多いと考えた。このような農

水中の還元性物質には、様々な無機・有機物質

があるが、その中でDBPs前駆物質になる有

機物と、アンモニア性窒素に法目した。アンモ

ニア性窒素はDBPs前駆物質に先立って塩素

と反応する。これまでの研究より、都市排水



(本実験では茨戸湖水)やその凝集沈殿処理水と異なり、貯留水ではアンモヱア性謹素がほぼ完

全に硝イじされ、ほとんど含まれていないことがわかっている。茨戸湖水や凝沈水では、アンモニ

ア性窒素と有機物濃度が共に高く、図13に示すように、多くの塩素が消費された。一方、凝集洗

殿を行わない貯留水では、湖水ほどの塩素消費はないものの、約2.0mg/Lの消費は認められた。

この消費の大半は還元性有機物によるもので、 DBPsの生成に関与すると考えられる。

5.結論
(1)環境用水として下水処理水を塩素消毒した水が放流される河川(安春Jlf)では、水道水の水

質基準以下ではあるが、各種DBPsが検出された。

(2) DBP sには河川内で生成反応が継続する可能性、新たに生成する可能性、分解する性質など

がある。

(3)凝集枕殿、貯留、土壌浸過といった処理は単独では効果が小さいが、それらを連携させたプ

ロセスによってDBPs前駆物質の除去能力が高まり、 DBPsの生成を抑制できる。
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