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研究要旨 
水道水質基準の逐次見直し等に関して着目すべき項目に関してそれらの存在状況，監

視，低減化技術，暴露評価とリスク評価に関する研究を行った．主要な知見は以下のよ
うである．  
微生物：一般細菌に比べて高感度な従属栄養細菌数測定の活用例として耐震性貯水槽

や配管中の検出例を示した．さらに，特定建築物と病院の水道蛇口からの初流水のレジ
オネラ属菌の検出を示し，残留塩素管理の重要性を示した．トウガラシ微斑ウイルスは，
水系感染症ウイルスの凝集沈澱−砂ろ過処理性を評価する上で有効な代替指標と成り得
る可能性が示唆された．国内の実浄水場において，凝集沈殿と急速ろ過等におけるウイ
ルス濃度を実測したところ，トウガラシ微斑ウイルスは 4.3～5.2-Log 除去されていた．
クリプトスポリジウム測定における検鏡法と qRT-PCR 法の比較では 73%の結果が一致
し，さらに遺伝子検出法はより高感度であった．クリプトスポリジウム等の濃縮目的の
粉体ろ過法を改良した． 
化学物質・農薬：農薬の出荷量はこれまで減少を続けてきたが，平成元年以降はじめ

て増加に転じた．特に，除草剤であるプロスルホカルブとピラクロニルの出荷量が劇的
に増えており，S-メトラクロール，テフリルトリオンの出荷量も増加の伸びが大きい．
殺菌剤ではイソチアニル，殺虫剤ではクロラントラニリプロールの出荷量が伸びており，
これらの農薬類に関して水道水源となる流域における使用状況を踏まえ，監視の必要性
について検討する必要がある．長期的には殺虫剤，殺菌剤ではADIが低い農薬の割合が
増加し，除草剤ではADIが高い農薬の割合が増えていた．一方，Kowが低い農薬の割合が
増えている傾向にあり，特に，除草剤でその傾向が顕著であった．平成25～27年度は全
国14水道事業体で実施された農薬実態調査結果を集計した．検出された農薬には農薬分
類の見直しで対象農薬に加わった農薬も含まれていた．水稲適用農薬であるテフリルト
リオンは，他の農薬と比べ高い濃度，高い個別農薬評価値で検出されていた．通常の粉
末活性炭の添加量では十分に除去されないことが示された．浄水からテフリルトリオン
は 検 出 さ れ な か っ た が ， 塩 素 処 理 に よ っ て 生 成 し た 分 解 物 で あ る
2-chloro-4-methyl-3-[(tetrahydro furan-2-yl-methoxy) methyl] benzoic acid（以下分解物B）が
蛇口水から検出された．検出のおそれのある農薬は，都道府県や地域ごとに異なり，数
は48から94の範囲であり，リスト掲載農薬の全てを測定する必要性がないことが示され
た．これまで水質事故の原因となった化学物質についてリスト化を行なった．化学物質
の検出状況について検討したところ，1,2-エポキシプロパン（酸化プロピレン）等の検出
濃度が仮の評価値に比べて高かった． 
消毒副生成物：N-ニトロソアミン類の一つである N-ニトロソジメチルアミンおよびそ

の生成能は生物処理・生物活性炭（BAC）処理でも高い処理性が得られる場合があるこ
とを示した．浄水処理対応困難物質のうちホルムアルデヒド（FA）生成の観点から指定
されたものおよび 1,1-ジメチルグアニジンについて処理性を評価した結果，いずれの物
質もオゾン処理または粒状活性炭（GAC）処理において高い除去率が得られた．新規の
消毒副生成物としてハロベンゾキノン類（HBQs）の一種である 2,6-ジクロロ-1,4-ベンゾ
キノン（DCBQ）を採り上げ, 全国 12 浄水場系統の給水栓水中の DCBQ の実態調査を行
った結果，11 箇所の給水栓水から検出（約 10～50 ng/L）した．パラ位に置換基（特にア
ルキル基）を有するフェノール類は HBQs の前駆体であり，溶存有機物中の類似構造が 



 

前駆体として寄与していると推測した．ラフィド藻の増殖に対応してハロ酢酸生成能が
増大する可能性を示した．オゾン/活性炭処理において，トリクロラミン生成能がオゾン
処理後に増加する場合があるのは，天然有機物中に存在する，フェノール性水酸基の部
位の減少が関与していると考えられた．水道水中の揮発性窒素（TPN）の分析方法を確
立し，水道水中のカルキ臭原因物質の総量を示す，新たな指標として有効であると考え
られた．トリクロラミンの粉末活性炭による除去機構は窒素ガスとしての還元であるこ
とを示した．フェニルアラニンの塩素処理後の臭気に寄与する物質について，スニッフ
ィングGC-MSと三点比較法の組み合わせにより，5物質を推定した． 
リスク評価・管理：突発的水質事故等による水質異常時の対応に関する検討を行った．

取水停止期間が長期化した場合，市民生活への影響が非常に大きくなる一方で，水質基
準を超える水を供給した場合，施設洗浄や水替えが必要となることで影響時間が長くな
る可能性もあり，短期間であれば供給停止を選択した方が影響時間は短くなることも考
えられた．海外では，公衆衛生の維持及び消火用水確保などの観点から，特に大規模な
事業体では給水停止を行うことは少なく，摂取制限や煮沸勧告対応が多いことが示され
た．また，対応は水道事業体と州などの水道監督機関との協議の上で決定する場合が多
かった．広報例として，米国EPAが作成した公衆通知ハンドブックを翻訳し重要な点を
整理した．複数暴露経路を考慮に入れた暴露量評価を行った．トリハロメタン類(THMs)4
種とハロ酢酸類(HAAs)3種，PCEについては現行基準値の妥当性が確認された．一方，TCE
については現行の基準値では過半数以上の人が耐容一日摂取量(TDI)を超える暴露量と
なる可能性が示唆された．算出の仮定を含めたさらなる詳細評価が必要である．日本人
成人の潜在的水道水摂水量は，冬：平均値 1.55，夏：平均値 1.76であった．亜急性評価
値を用いて，成人及び小児を対象とし，短期的な水道水質汚染が生じた際に参考とすべ
き水道水中濃度を19項目について提案した．複合暴露評価に関する研究では，カルバメ
ート系農薬13種と有機リン系農薬22種についてHazard index法及びRelative potency factor 
(RPF)法による評価を行った．米国環境保護庁の複合暴露評価の対象となっているもの以
外については十分なデータが得られず，より信頼性の高い評価を行うためにはさらなる
データが必要である．長鎖PFCA類の炭素数依存的な毒性強度の差は，標的PFCAの血清
中濃度の違いのみでは説明でず，不純物として含まれていたより炭素鎖の短いPFCA類や
分岐型異性体が長鎖PFCA類の毒性発現が大きく関与している可能性が考えられた． 
水質分析法：前処理を行わずに LC/MS/MS に直接注入する一斉分析法を検討し，140

農薬の内，目標値の 1/100 超 1/10 以下の濃度では 114～117 物質が妥当性評価ガイドライ
ンの真度および併行精度の目標を満たした．ただし，一部の農薬については，脱塩素処
理剤を使い分ける必要があると考えられる．水道水中のホルムアルデヒドの分析法とし
て，DNPH 誘導体化-液体クロマトグラフ法は，水道水の妥当性評価ガイドラインの評価
目標を満たし，告示法別表第 19 の代替法となり得ることが示唆された．ホルムアルデヒ
ドの新規分析法として，DNPH 誘導体化-LC/MS/MS は妥当性評価ガイドラインの真度・
併行精度などの目標を満たした．今後，妥当性や汎用性について評価する必要がある．
質量分析計を用いたフローインジェクション分析法による水試料中の非イオン界面活性
剤の同定手法を検討し，検出下限値は 1mg/L 程度であった．水道水中のオキソハロゲン
酸の分析法として，濃縮・精製操作を行わずに，LC-MS/MS を用い ESI のネガティブイ
オン検出により定量する方法を検討し，PC-IC 法，IC 法と同等性が認められた．六価と
三価のクロムを分離・定量する分析方法として，ポストカラム付イオンクロマトグラフ
を用いて検討し， 1μg/L の Cr（Ⅵ）の定量が可能と考えられた．市販の全ての GC-MS
で使用可能な汎用未知物質同定システムを開発した．固相抽出-LC-TOF/MS スクリーニ
ング分析法を開発し実試料に適用し，LOCs のスクリーニングに有効である事が確認され
た． 
これらの成果の一部は，厚生科学審議会 (生活環境水道部会)，水道課微生物問題検討

会，水質基準逐次改正検討会，水道水質検査法検討会等の資料として活用され，25の厚
生労働告示や通知等に資されるとともに，学術論文（84編）や学会で発表され（146回）
された． 
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A. 研究目的 
水道水質基準の逐次見直しには，対象を限

定した化学物質の研究ではなく，水道として
管理が必要と予想される物質を含めた様々な
化学物質や病原体を網羅的かつ体系的に調べ
る必要がある．これまでに申請者らは，オゾ
ン処理におけるNDMAの生成などの知見を見
いだすとともに，クリプトスポリジウムの迅
速検出法や農薬リストなどを提案してきた．
しかしながら，レジオネラなどの微生物問題，
化学物質の複合暴露評価，割当率や基準値超
過時の水質管理，臭気原因物質，新規物質の
分析法など検討すべき課題は山積した状況に
ある． 
上記を踏まえ，本研究の目的は，水道水質

基準の逐次見直しなどに資すべき化学物質や
消毒副生成物，設備からの溶出物質，病原生
物等を調査し，着目すべき項目に関してそれ
らの存在状況，監視，低減化技術，分析法，
暴露評価とリスク評価に関する研究を行い，
水道水質基準の逐次改正などに資するととも
に，水源から給水栓に至るまでの水道システ
ム全体のリスク管理のあり方に関して提言を
行うこととした． 

 
B. 研究方法 

原水や水道水質の状況，浄水技術について
調査研究を行うため，微生物，化学物質･農薬，
消毒副生成物，リスク評価管理，水質分析法
の 5 課題群－研究分科会を構築し，研究分担
者 16 名の他に 43 もの水道事業体や研究機関
などから 82 名の研究協力者の参画を得て，各
研究分担者所属の施設のみならず様々な浄水
場などのフィールドにおける実態調査を行っ
た． 
水質項目は多岐にわたるため，上述の研究

目的に沿って 5 課題群に分けて，研究分科会
を構成し，全体会議などを通じて相互に連携
をとりながら並行的に研究を実施した．研究
分科会は，微生物分科会（研究分担者 4 名，
研究協力者 15 名），化学物質・農薬分科会（研
究分担者 2 名，研究協力者 14 名），消毒副生
成物分科会（研究分担者 5 名，研究協力者 14
名），リスク評価管理分科会（研究分担者4名，
研究協力者 18 名），水質分析分科会（研究分
担者 3 名，研究協力者 9 名)である． 
（倫理面への配慮） 
本研究では，ラットの血清中濃度を測定し

ているが，実験動物に対する動物愛護等を配
慮して実施した過去の別研究で採取した試料
を用いているので，該当しない． 

 



 
C. 研究結果と考察 
 
（１）微生物 
従属栄養細菌数の増加により，水質の基準

値を超過していないが，わずかとはいえ滞留
またはその恐れを複数の耐震性貯水槽におい
て認めた．従属栄養細菌数の利用は有効であ
った．水の滞留部分，赤錆の苦情があった配
管において，配管内面から高い従属栄養細菌
数が検出された． 
家庭蛇口等にレジオネラ汚染があった．新

築の特定建築物において，入居前の時点で既
に水道水の滞留によると考えられる微生物汚
染が発生していた．入居後は一般細菌数等の
減少がみられたものの，レジオネラ属菌は継
続して検出され，除去困難なバイオフィルム
の定着が想像された．医療機関の蛇口からも
レジオネラ属菌が検出された．病院等の慢性
的な大容量貯水の滞留には追加塩素を行うこ
と，施設にかかわらず遊離残留塩素 0.2 mg/L
以上が検出されるまで捨て水を行う等の注意
喚起が必要と考えられた． 
クリプトスポリジウムの検出・定量に関し

ては以下のようである．デジタル PCR 法を用
いて，検量線を作ること無く，クリプトスポ
リジウムの DNA，RNA を定量可能であった．
デジタル PCR 法を用いると，標準試料を用い
ること無く，水道原水試料中のクリプトスポ
リジウムオーシストを定量することも可能で
あった．検鏡法と遺伝子検出法の定性的な一
致率は，クリプトスポリジウムは 78%，ジア
ルジアは 81%と概ね良好であった．クリプト
スポリジウムのろ過濃縮を目的とした粉体ろ
過法は，実環境水における大腸菌，嫌気性芽
胞菌への応用が可能であった． 
 凝集沈殿処理後のアデノウイルス，コクサ
ッキーウイルス，A 型肝炎ウイルス，マウス
ノロウイルスの除去率は，それぞれ 0.4−1.2 log，
0.8−1.7 log，0.6−1.2 log，0.5−1.1 log となった．
凝集沈澱−砂ろ過処理後は，それぞれ 1.4−2.4 
log，0.9−2.7 log，0.8−2.4 log，0.8−2.0 log とな
った．トウガラシ微斑ウイルスの除去率は，
水系感染症ウイルスの除去率と同程度であり，
有効な代替指標と成り得る可能性が示唆され
た． 
さらに，国内浄水場におけるウイルス除去

を実測した．凝集沈殿および急速砂ろ過によ

るトウガラシ微斑ウイルス(PMMoV)除去率は
4.3～5.2-Log であり，凝集剤添加なしの急速
砂ろ過は 1-Log 以下であり，緩速ろ過も高く
ない傾向であった（表１）． 

 
 

表１ 各種試料中のウイルスの存在状況 
 

ウイルス 
原水中の濃度 

(Log10 copies/L) * 
各種試料における陽性率 

RNA 

Virus 

AiV 2.55 ± 0.31 (n=3) 19% (18/43) 

NoV GI 1.74 (n=1) 11% (5/46) 

NoV GII 2.39 ± 0.62 (n=9) 54% (25/46) 

PMMoV 4.52 ± 0.49 (n=17) 83% (38/46) 

DNA 

Virus 

AdV 40/41 2.61 ± 1.21 (n=12) 41% (19/46) 

JC PyV 1.82 ± 0.41 (n=11) 33% (15/46) 

* Limit of detection: RNA viruses, 0.92 - 1.06 Log10 copies/L; DNA viruses, 

0.98 - 1.12 Log10 copies/L. 

AiV：アイチウイルス、NoV GI、GII：ノロウイルス遺伝子型 GI と GII、PMMoV：トウ

ガラシ紫斑ウイルス、AdV 40/41：アデノウイルス 40 又は 41 型、JC PyV：JC ポリ

オーマウイルス  
 

  
（２）農薬・化学物質 

 
登録農薬原体数は平成 27 年 9 月現在 570 種

類で，平成 16 農薬年度以降増加傾向にあり，
平成 24 年 9 月から 37 原体増えている．10 年
前と比べると除草剤は増加傾向にある．平成
26 農薬年度における農薬の用途別農薬製剤出
荷量は殺虫剤：83,162 t，殺菌剤：43,238 t，殺
虫殺菌剤：19,844 t，除草剤：77,406 t であった．
登録農薬原体数が増えていることから FAMIC
の農薬登録情報より 2007年以降に我が国で新
たに登録された農薬原体を抽出し 2009年以降
除草剤で，2013 年以降殺菌剤で，多くの新規
農薬原体が登録されている．出荷量に関して
は，除草剤であるプロスルホカルブとピラク
ロニルの出荷量が劇的に増えており，S-メト
ラクロール，テフリルトリオンの出荷量も増
加の伸びが大きい．殺菌剤ではイソチアニル，
殺虫剤ではクロラントラニリプロールの出荷
量が伸びており，これらの農薬類に関して水
道水源となる流域における使用状況を踏まえ，
監視の必要性について検討する必要がある．
出荷量が多く，増加傾向のある農薬原体（平
成 26 農薬年度の出荷量が 50t 以上，平成 21
農薬年度比で 20%以上増加した農薬）として
13 農薬（ピラクロニル，プロパモカルブ塩酸
塩，シアナジン，アラクロール，アトラジン，
カーバムナトリウム塩，フェンメディファム，
テブコナゾール，シハロホップブチル，ジラ
ム，ピラゾレート，2,4-PA ジメチルアミン，



ブロマシル）が該当し，特に除草剤であるピ
ラクロニルは平成 26農薬年度の出荷量が 135t，
平成 21 農薬年度比で 8 倍以上に出荷量が増え
ている．殺虫剤であるクロラントラニリプロ
ールは平成 21 農薬年度に販売が開始され，平
成 26 農薬年度の出荷量が 44 t と急速に普及し
た浸透性殺虫剤である． 
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図１ Kow 別農薬出荷量の推移 
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図２ ADI 別農薬出荷量の推移 
 
 
農薬の物性および毒性等のトレンドを明ら

かにするため昭和 62 年～平成 25 年度までの
農薬製剤出荷量と各農薬製剤の農薬原体含有
率から農薬原体出荷量を算出し，物性情報と
の関係について考察した．結果を図１と２に
示す．出荷されている農薬の Kow が低い，す
なわち水に溶解しやすい農薬の割合が増える
傾向にあり，特に，除草剤でその傾向が顕著
であり，殺菌剤でも Kow の低い農薬の割合が
増えている．出荷されている農薬類全体では
調査対象期間において ADI 別出荷量は大きく
変化していないが，殺虫剤，殺菌剤では ADI
が高い農薬の出荷量が減少し，ADI が低い農

薬の割合が増加している．除草剤では ADI が
高い農薬の割合が増えている．また，農薬製
剤に含まれる農薬原体数に関しては，殺虫剤，
殺菌剤，殺虫殺菌剤は 1 もしくは 2 種の農薬
原体を含む農薬製剤が主であるが，除草剤は 3，
4 種類の農薬原体を含む製剤の数が増加して
おり，より多機能な除草剤が増えていること
が示唆された． 
平成 25～27 年度は全国 14 水道事業体（八

戸圏域水道企業団，仙台市，茨城県，千葉県，
東京都，埼玉県，神奈川県，神奈川県内広域
水道企業団，新潟市，奈良県，大阪市，神戸
市，広島市，福岡県南広域水道企業団）で実
施された農薬実態調査結果を集計し，検出さ
れた農薬についてとりまとめた．河川水で 74
種，原水 101 種，浄水 60 種の農薬が検出され
た．監視農薬のカテゴリーでは河川水では対
象農薬リスト掲載農薬（以下対象農薬）が 54
種，原水では 72 種，浄水では 42 種が該当し，
農薬の用途別では除草剤が最も多く，河川水
で 38 種，原水は 51 種，浄水は 30 種であった．
検出指標値に関しては最大で河川水が 0.63，
原水が 0.76，浄水が 0.14 であった．  
平成 25～27 年度は原水では，検出最大濃度

が 1µg/L を超えた農薬は 19 種類（ブロモブチ
ド，チウラム，ハロスルフロンメチル，グリ
ホサート，ピラゾスルフロンエチル，モリネ
ート，ベンタゾン，ピロキロン，ダイムロン，
ジノテフラン，シメトリン，メトミノストロ
ビン，アミノメチルリン酸（AMPA），プレ
チラクロール，イソキサチオンオキソン，フ
ルトラニル，イマゾスルフロン，イプロベン
ホス（IBP），クミルロン）であり，このうち
メトミノストロビン，クミルロン，MCPA は
農薬分類の見直しで対象農薬に加わった農薬
である．  
浄水では，検出最大濃度が 0.2µg/L を超えた

農薬が 14 種類（ブロモブチド，ダラポン，ア
ミノメチルリン酸，ベンタゾン，メトミノス
トロビン，ピロキロン，フェニトロチオン，
ブタクロール，プレチラクロール，ピラゾス
ルフロンエチル，ピラクロニル，ブロモブチ
ドデブロモ，フルトラニル，ジノテフラン）
であり，メトミノストロビン，ブタクロール，
ピラゾスルフロンエチル，ピラクロニル，ク
ミルロンは新たに対象農薬に加えられた農薬
であった．  



水稲適用農薬であるテフリルトリオンは，
他の農薬と比べ高い濃度で検出されており，
加えて ADI から算出した目標値（2µg/L）を用
いると他の農薬と比べてもかなり高い個別農
薬評価値を示している．また，河川水，原水
だけでなく，活性炭処理水等の工程水からも
原水と同程度の濃度レベルで検出されており，
通常の粉末活性炭の添加量では十分に除去さ
れないことが示された．また，最近の調査で
は，浄水からテフリルトリオンは検出されな
かった． 

 
 

 
図３ テフリルトリオンと同定されたテフ

リルトリオン分解物 B の構造 
 
 
テフリルトリンを塩素処理した結果，分子

式として C14H17ClO6S を持つ物質が生成する
ことが示唆され，この物質は農薬評価書にテ
フリルトリオンの分解物 B として報告のある
2-chloro-4-methyl-3-[(tetrahydro 
furan-2-yl-methoxy) methyl] benzoic acid（以下
分解物 B）であった（図３）． 
この結果に基づき，一部の水道事業体にお

いて浄水及び蛇口水中のテフリルトリオンお
よび分解物 B の実態調査を行った．図４に示
すように，浄水中ではテフリルトリオンが原
水及び河川水から検出される 5 月～6 月にか
けて，原水中のテフリルトリオンとほぼ同じ
濃度レベルで分解物 B が検出されていること
が確認された． 

 
 

 
図４ 平成 27年度実態調査おけるテフリルオ

リオン及び分解物 B の検出実態 
 
 
テフリルトリオンは水田で使用される 4 月

後半から 6 月にかけて，他の農薬と比べても
比較的高い濃度で検出され，ADI が低いこと
から個別農薬評価値が高く，水道水源におけ
る監視の必要性が特に高い事が示された．ま
た，テフリルトリオンは水環境中で分解し，
分解物 B を生成するが，その量が僅かであり，
浄水処理の塩素処理によってほぼ全てが分解
物 B に変化することが確認された．加えて，
通常の粉末活性炭処理ではテフリルトリオン
の十分な除去は期待できず，塩素処理によっ
て生成した分解物 B が一定の濃度で蛇口水か
ら検出されることが確認された． 
全国を 10 地域及び都道府県に分けて，検出

可能性指標値に基づいて，検出のおそれのあ
る農薬を地域または都道府県ごとに選定し，
地域スケールによる有効性の違いを検討した．
その結果，地域別に傾向が異なり，地域別に
分類した方が，検出率が高いことが明らかと
なった．また，検出率は農薬の測定回数と相
関性があることが明らかとなった．また，基
準改正後の農薬測定結果を用いて都道府県別
の農薬測定リストを検証した結果，リストに
掲載された農薬の多くが実際に検出されてお
り，その妥当性が示された． 
アセタミプリド，イミダクロプリド，チア

クロプリド，ニテンピラム，チアメトキサム，
ジノテフラン，クロチアニジンの塩素処理生
成物抽出物の PC12 細胞に対する結果では，細
胞致死作用を及ぼす恐れはみられなかった．
一方，神経系に分化した PC12 細胞に対する結
果では，ジノテフランおよびクロチアニジン
の原体及び塩素処理生成物抽出物においては，
一部の曝露条件で細胞致死毒性を示す恐れが
示された．テフリルトリオンとメソトリオン



及びそれらの塩素処理生成抽出物は，細胞致
死毒性，細胞膜傷害による致死毒性を示すこ
とはないと判定された． 
これまで水質事故の原因となった化学物質

について，リスト化を行ない，水源の情報収
集や事故防止対策を図るべき物質として，ヘ
キサメチレンテトラミン，臭化物等の消毒副
生成物前駆物質に加え，シクロヘキシルアミ
ン，3,5-ジメチルピラゾール，フェノール類，
硫酸アミド等塩素との反応性が高く，分解物
や異臭の原因となる物質，塩素酸・過塩素酸
などの陰イオン，界面活性剤・油等活性炭に
吸着しやすい物質が，浄水処理困難化学物質
及びそれに準じて扱う物質として指定される
元となった． 
水中の化学物質の検出状況を調査したとこ

ろ，水道水の水質基準項目に関して浄水で，
ヒ素，フッ素，ホウ素，塩素酸，ジクロロ酢
酸，トリクロロ酢酸で，検出濃度と基準値の
比の中央値が 1/10 を超えており，ホウ素につ
いては 1 を超えている値がある．水質管理目
標設定項目については，ウランと抱水クロラ
ールにおいて検出濃度と目標値の比の中央値
が 1/10 を超えており，ウランについては目標
値を超えている場合がある．要検討項目につ
いては，環境水において，モリブデン，エピ
クロロヒドリン，塩化ビニルにおいて検出濃
度と目標値の比の中央値が 1/10 を超えており，
注意が必要である．また，仮の評価値を用い
た評価では，4 点であるもののヒドラジンにお
いて検出濃度が仮の評価値に近い地点があっ
た． 
ヘキサメチレンテトラミンの最大濃度は，

検出濃度と仮の評価値の比が１以上を示して
おり，検出濃度が高い場合がある物質であっ
た．トリメチルアミンについても検出事例が
あった． 

PRTR 対象物質については，あくまでも仮の
評価値との比であるが，1,2-エポキシプロパン
（酸化プロピレン）の検出濃度と仮の評価値
の比が高く 75%値が 1 を超えていた．また，
アクリロニトリル，コバルトについても検出
濃度と仮の評価値の比が 1/10 を超える場合が
あった（図５）． 

 
 

 

 
図５ PRTR 対象物質の一部の環境水中濃

度（H22-H25）と仮の評価値との比較 
 

 
（３）消毒副生成物 
ニトロソアミン類の一つである N-ニトロソ

ジメチルアミン(NDMA)およびその生成能の
長期トレンドおよび生物処理・生物活性炭処
理による制御について検討し，淀川水系にお
いて前駆物質の排出が減少傾向にあることを
確認した（図６）．また，生物処理・生物活性
炭処理でも高い処理性が得られる場合がある
ことを示した． 

 

 
図６ 淀川下流域における NDMA 生成量

(図中の尼崎が淀川を原水としている) 
 
 
ヘキサメチレンテトラミンのオゾン処理に

おける反応生成物として，ヘキサメチレンテ
トラミン N-オキシドを同定した．さらに，こ
の物質は塩素に対しても比較的安定であるこ
とを確認した．また，塩素処理によってホル
ムアルデヒドを生成する物質としてトリメチ
ルアミンを取り上げ，オゾンによってトリメ
チルアミン-N-oxide に変化することを見いだ
した．あわせて，浄水処理対応困難物質のう
ちホルムアルデヒド生成の観点から指定され
たものおよび 1,1-ジメチルグアニジンについ



て処理性を評価した結果，いずれの物質もオ
ゾン処理または GAC 処理において高い除去
率が得られ，これらの物質に由来するホルム
アルデヒドの制御にオゾン処理と GAC 処理
の組み合わせが有効であることを示した． 
基準値が強化されたトリクロロ酢酸の対策

技術として緩速ろ過池への粒状活性炭敷き込
みの効果を検証し，さらに原水色度をトリク
ロロ酢酸生成量の指標とした粒状活性炭の運
用手法，および中間塩素処理と粉末活性炭処
理を組み合わせてハロ酢酸生成能を低減でき
る例を示した．また,ラフィド藻の増殖に対応
してハロ酢酸生成能が増大する新規の事例を
示した． 
新規の消毒副生成物としてジクロロベンゾ

キノン(DCBQ)を取り上げ, 全国 12 浄水場系
統の給水栓水の実態調査を行い，11 箇所の給
水栓水から検出（約 10～50 ng/L）した（この
うち 3 箇所では推定評価値の 1/10 を超過）．ま
た，クロロホルムと DCBQ 濃度の間には弱い
相関があることを確認した．さらに，各浄水
処理工程における DCBQ 生成能の挙動をみる
と , 両浄水場ともにオゾン処理前の工程水
DCBQ 生成能は, 原水の DCBQ 生成能と比較
して, 大きな差は見られなかった．しかし, オ
ゾン処理後では両浄水場ともに DCBQ 生成能
が定量下限値未満に減少し，DCBQ はクロロ
ホルム生成能の挙動とは異なり，オゾン処理
で消失することを見いだした．さらに，ハロ
ベンゾキノン類の前駆体構造の探索を行った
結果，パラ位に置換基(特にアルキル基)を有す
るフェノール類はハロベンゾキノン類の前駆
体であり，溶存有機物中の類似構造が前駆体
として寄与していると推測した（図７）．  

 

 
図７ NOM からの HBQs の生成経路（推測） 

 
 
利根川水系江戸川で水道原水中での過塩素

酸イオン濃度が河川流量の減少する冬季に高
くなる傾向が確認されたが，長期トレンドの

分析から汚染状況は改善傾向にあることを示
した． 
この他，全国の多く事業体において基準項

目等について長期的なモニタリングを行い，
制御指標としてのクロロホルムの意義とその
限界について整理を行うとともに，これまで
の相関関係から逸脱する等特異な状況につい
ても事例収集を行った． 
消毒処理水の全体毒性の評価に関する文献

レビューを行い，現在の到達点と問題ににつ
いて整理した．これまでに行われた in vivo 生
殖/発生毒性試験によれば，塩素処理水および
オゾン／塩素処理水について，大きな影響は
見られないという結果となっている． 
消毒副生成物およびカルキ臭の観点から N-

クロロアセトアルドイミンを取り上げ,その定
量方法を開発した．また，N-クロロアセトア
ルドイミンの生成能は，表流水よりも下水処
理水で高い傾向にあったが，1 µg/L 未満であ
った．ヨウ化物イオンに加えて有機のヨウ素
化合物が，含ヨウ素消毒副生成物の一つであ
るジクロロヨードメタンの前駆体となってい
る可能性を示した． 
水源や処理方法の異なる関東，関西の水道

水を対象に，トリクロラミンの存在実態を調
査した．トリクロラミンは水道水中に広範囲
に存在していること，関東と関西地域でその
濃度に大きな違いはないこと，遊離残留塩素
が高い場合にトリクロラミン濃度が高い傾向
にあることを示した． 
アンモニアがトリクロラミン前駆物質の場

合，共存物質の存在によってトリクロラミン
生成能は低下するが，特にフェノール類によ
る生成抑制影響が大きいことを示した．この
とき，アンモニアと塩素との反応によって生
成した無機クロラミン類がフェノール類と反
応し有機態窒素になったことが一因と推測さ
れた．前処理としてオゾン処理を行ったとこ
ろ，アンモニアは濃度が変わらなかったが，
フェノール類は分解するため，トリクロラミ
ン生成能は増加した．これらの結果から，実
浄水場のオゾン/活性炭処理において，トリク
ロラミン生成能がオゾン処理後に増加する場
合があるのは，NOM 中に存在する，フェノー
ル性水酸基の部位の減少が関与していると考
えられた． 
トリクロラミンの除去法について，15N-トリ

クロラミン溶液を用いた実験を行い，トリク



ロラミンの粉末活性炭による除去機構は窒素
ガスとしての還元分解であることを示した．
また，分解には活性炭細孔表面の塩基性官能
基が関与している可能性を示した． 

 
 

 
図８ 水道水の臭気強度（カルキ臭を含む）
と(左)TPN および(右)トリクロラミン濃度の

比較 
 
 
水道水中の揮発性窒素(TPN)の分析方法を

確立した．水道水中のカルキ臭原因物質を窒
素パージにより気相に移動させ，還元剤との
反応により液相で捕集し，TPN を全窒素濃度
として評価する方法であり，トリクロラミン
に加えて有機のカルキ臭原因物質を測定でき
る．水源や処理方法の異なる水道水を対象に，
臭気強度(TON)との相関を見たところ，TPN
はトリクロラミンや遊離塩素よりもより相関
があることが示された(図８)．この結果より，
TPN は，水道水中のカルキ臭原因物質の総量
を示す，新たな指標として有効であると考え
られた． 
フェニルアラニンの塩素処理後の臭気に寄

与する物質について，Sniffing-GC/MS と三点
比較法の組み合わせにより，5 物質（遊離塩素，
トリクロラミン，フェニルアセトアルデヒド，
フェニルアセトニトリル，N-クロロフェニル
アセトアルドイミン）を推定した．これら 5
物質の寄与は臭気強度の約 50%を占めること
を明らかにした． 
カルキ臭原因物質の一種と考えられている

有機クロラミンの塩素処理による生成特性を，
DPD 法により約 30 種の含窒素有機物につい
て検討した．有機クロラミンの生成特性は対
象物質の構造と関連があり，1 級アミンからは
主にDPD法でジクロラミン+1/2トリクロラミ
ンとして検出される有機クロラミンが生成さ
れること，一方，2 級アミンからは主にモノク
ロラミンとして検出される有機クロラミンが
生成されることを示した．一方，3 級アミンか

らは，1 時間塩素処理時間では，有機クロラミ
ンの生成は低いことを示した． 
 
（４）リスク評価管理 
突発的水質事故等による水質異常時の対応

に関する検討を行った．日本における水質異
常時の水道の対応について整理した．現行(平
成 25 年度）では，健康影響を考慮して設定さ
れた水質基準項目の水質異常時においては，
基準値超過が継続すると見込まれ，人の健康
を害するおそれがある場合には，取水及び給
水の緊急停止を講じることとされている．こ
の中には，ホルムアルデヒドのように長期的
な健康影響（慢性毒性）を考慮して設定され
た項目も含まれる．現行の対応においては，
① 慢性毒性を考慮して設定された項目が基
準値を超えた際に「人の健康を害するおそれ」
があるかどうかを水道事業体自身が判断する
ことが難しい，② 摂取制限を行いながら給水
継続をすることで給水停止を回避するという
ような柔軟な対応が取りにくい，という課題
があることが示された． 
摂取制限を伴う給水継続を仮定した場合の

対応について検討した結果，まずは取水停止
を行うこととその判断基準を明確にすること
が重要であると考えられた．また，取水停止
期間が長期化した場合，水供給が停止するお
それがあり市民生活への影響が非常に大きく
なる一方で，水質基準を超える水を供給した
場合，施設洗浄や水替えが必要となることで
影響時間が長くなる可能性もあり，短期間で
あれば供給停止を選択した方が影響時間は短
くなることも考えられた．影響が長期間に及
ぶ場合は，生活用水としての取水再開を検討
することなどの案が提案された． 
ホルムアルデヒド前駆物質による水質事故

では，断水の発生により用水供給事業の送水
停止の影響が広範囲に及ぶことが示された．
また，水質基準の遵守と給水義務の狭間で悩
む水道事業体の姿が浮かび上がり，社会活動
の維持を見据えた摂取制限の考え方を導入す
る必要性が示唆された．水質事故に対応する
ためには，水質監視体制も重要であるが，巡
視や水質調査の折に油流出事故以外の水質汚
染事故を発見することは困難である．より高
感度な理化学的及び生物学的な監視装置を開
発し，水質汚染の早期発見を確実にすること
も今後の課題である． 



海外における水質異常時の対応と広報に関
する調査研究について，諸外国の事故事例や
標準的対応方法に関する調査，および WHO
飲料水水質ガイドライン文書等文献での調査
を行った．公衆衛生の維持及び消火用水確保
などの観点から，特に大規模な事業体では給
水停止を行うことは少なく，摂取制限や煮沸
勧告対応が多いことが示された．また，対応
は水道事業体と州などの水道監督機関との協
議の上で決定する場合が多く，水道事業体単
独で判断をすることは，調査した範囲ではほ
とんどなかった．さらに，短期間摂取による
健康影響については専門家や衛生担当部局な
どに相談し，水質基準値とは異なる種類の健
康勧告値(HA)等の利用を重視している．特に
健康・公衆衛生部局との緊密な連携が重要な
こと，また，住民への通知・広報対策を重視
していること等が示された．健康・公衆衛生
部局などとの緊密な連携が重要な点について
は，東日本大震災時の放射性ヨウ素暫定指針
値超過による乳児への摂取制限時の広報に際
しても指摘されている．広報例として，米国
EPA が作成した公衆通知ハンドブックを翻訳
し，水質異常発生時の公衆への周知方法につ
いて重要な点を整理することができた． 
複数暴露経路を考慮に入れた暴露量評価で

は，生理学的薬物動態（PBPK）モデルとモン
テカルロシミュレーションを用いて，様々な
暴露シナリオおける経口・吸入・経皮の潜在
用量を経口暴露換算した総和値の分布を求め，
経口暴露による一日耐容摂取量(TDI)との比
較を行った．トリハロメタン類(THMs)4 種と
ハロ酢酸類(HAAs)3 種の消毒副生成物を対象
とした解析では，消毒副生成物の割当率とし
て 20 %のデフォルト割当率を使用することが
妥当であると考えられ，新基準値案を含む現
行の水道水質基準値の妥当性を支持するもの
であった．THMs では揮発による室内空気を
経由した間接摂取，HAAs では食品を経由した
間接摂取が大きな暴露ルートになっていた．
トリクロロエチレン(TCE)とテトラクロロエ
チレン(PCE)についての解析では，PCE につい
ては現行基準値の妥当性が確認された．一方，
TCE については現行の基準値では過半数以上
の人が耐容一日摂取量(TDI)を超える暴露量
となる可能性が，本研究で用いた仮定条件に
おいて，示唆された．これは吸入や経皮経路
では経口経路と同じ潜在用量でも臓器への到

達率が高くなり，間接飲水量が多くなるため
と考えられた．アメリカやカナダの TCE の基
準値は 10 g/L より低い 5 g/L であることも
含め，今後評価値の見直しのため，今回シミ
ュレーションに用いた仮定に関する精査など，
さらなる詳細評価が必要である． 
日本人成人の潜在的水道水摂水量(pTWI)に

ついて推定を行った．pTWI を構成する要素を
相関分析により求めた結果，pTWI は「水道水
直接摂取」＋「ボトル水」＋「ソフトドリン
ク類」＋「水道水間接摂取（スープとご飯中
から摂取する水道水）」と定義できた．また，
平日と休日の補正，地域・性別・年齢区分に
関する人口の偏りについて補正を行った．そ
の結果，補正後 pTWI (L/日) は図９に示すよ
うに，冬：平均値 1.55, 中央値 1.45, 90%値 
2.33, 95%値 2.64．夏：平均値 1.76, 中央値 
1.64, 90%値 2.67, 95%値 3.12 であった．これ
らの値は今後，日本人成人摂水量としての基
礎資料となることが期待される． 

 
 

 
図９ pTWI とその構成要素に関する箱ひ

げ図 (補正後) 
 
 
水道汚染物質の亜急性評価値に関する研究

では，米国環境保護庁によって設定された健
康に関する勧告値を中心に，その設定方法や
根拠を調査した上で，日本の水質基準項目に
関して亜急性評価値を算出する方法やその可
能性を検討した．次に，日本の水道水質基準
項目のうち，19 項目について，食品安全委員
会の評価書を基に安全性評価を行い，亜急性
評 価 値  [Subacute Reference Dose; saRfD 
(mg/kg/day)]の算出を試みた．算出した saRfD
を用いて，短期的な水道水質汚染が生じた際



に参考とすべき水道水中濃度として，成人と
小児を対象とした 2 つの値 [参照値 (mg/L)]
を提案することができた（表２）． 

 
表２ 成人及び小児の参照値 

項目 
基準値 
(mg/L) 

参照値 (mg/L) 
成人 小児 

亜硝酸態窒素 0.04 0.4  (10 )  0.2  (5 )  

ホウ素及びその化合物 1 2.0  (2 )  1  (1 )  

四塩化炭素 0.002 0.2  (100 )  0.07  (35 )  

1,4-ジオキサン 0.05 0.5  (10 )  0.2  (4 )  

シス-1,2-ジクロロエチレ
ン及びトランス-1,2-ジク
ロロエチレン 

0.04 4.0  (100 )  2.0  (50 )  

ジクロロメタン 0.02 2.0  (100 )  0.6  (30 )  

トリクロロエチレン 0.01 0.01  (1 )  0.05  (5 )  

ベンゼン 0.01 0.1  (10 )  0.04  (4 )  

塩素酸 0.6 8.0  (13 )  3.0  (5 )  

クロロ酢酸 0.02 1.0  (50 )  0.4  (20 )  

クロロホルム 0.06 2.0  (33 )  0.7  (12 )  

ジクロロ酢酸 0.03 0.3  (10 )  0.1  (3 )  

ジブロモクロロメタン 0.1 4.0  (40 )  2.0  (20 )  

臭素酸 0.01 0.09  (9 )  0.04  (4 )  

トリクロロ酢酸 0.03 0.2  (7 )  0.06  (2 )  

ブロモジクロロメタン 0.03 1.0  (33 )  0.4  (13 )  

ブロモホルム 0.09 5.0  (56 )  2.0  (22 )  

ホルムアルデヒド 0.08 13  (163 )  5.0  (63 )  

硝酸態窒素及び亜硝酸態
窒素 

10 -  10  (1 )  

 

 
 
複合暴露評価に関する研究では，カルバメ

ート系農薬 13 種と有機リン系農薬 22 種につ
いて Hazard index 法及び Relative potency factor 

(RPF)法による評価を行った．米国環境保護庁
の複合暴露評価の対象となっているもの以外
の農薬については，コリンエステラーゼ阻害
作用の用量反応性に関する十分なデータが得
られなかった．より信頼性の高い評価を行う
ためには用量反応性に関してさらなるデータ
が必要である． 
環境汚染物質として知られているパーフル

オロカルボン酸 (PFCA)類のうち，炭素数 12
以上の長鎖 PFCA については，炭素鎖が長い
程毒性は弱まることが明らかとなっている．
長鎖 PFCA 類の毒性強度の差の要因を明らか
にするために，炭素数 12 (PFDoA) ， 14 
(PFTeDA)，16 (PFHxDA)もしくは 18 (PFOcDA)
の PFCA を投与したラットの血清中の PFCA
類濃度を測定した．その結果，投与した被験
物質の炭素鎖が長ければ長い程，血清中の被
験物質濃度は低かったが，同等の毒性影響が
認められた投与群間で比較したところ，被験
物質の濃度は大きく異なっていた．また，ラ
ットの血清中からは，被験物質以外の多くの
PFCA 類が検出された． 

 

 
 

表３ 水道水添加回収試験結果のまとめ 
 アスコルビン酸ナトリウム脱塩素処理 チオ硫酸ナトリウム脱塩素処理 

添加濃度 目標値の 1/100 超 1/10 以下 目標値の 1/100 以下 目標値の 1/100 超 1/10 以下 目標値の 1/100 以下 
妥当性確保 117 物質 

（下記以外の物質） 
105 物質 

（下記以外の物質） 
114 物質 

（下記以外の物質） 
105 物質 

（下記以外の物質） 
妥当性確保で

きず 
8 物質 

（アシュラム，エトフェンプロ
ックス，α-ベンゾエピン，シ
ペルメトリン，cis-ペルメトリ
ン，trans-ペルメトリン，フラ
ザスルフロン，ホセチル） 

6 物質 
（エトフェンプロックス，シペル
メトリン，cis-ペルメトリン，フラ
ザスルフロン，ベンスルフロンメ
チル，ホセチル） 

9 物質 
（アシュラム，α-ベンゾエピ
ン，チオジカルブ，ベンフレセ
ート，シペルメトリン，cis-ペ
ルメトリン，trans-ペルメトリ
ン，メタミドホス，ホセチル） 

8 物質 
（ダラポン，アシュラム，
CYAP，チオジカルブ，シペル
メトリン，cis-ペルメトリン，
trans-ペルメトリン，ホセチル） 

測定中に 
感度低下 

7 物質 
（EDDP，NAC，チオファネー
トメチル，DEP，フサライド，
プロベナゾール，アミトラズ代
謝物） 

7 物質 
（EDDP，NAC，チオファネート
メチル，DEP，フサライド，プロ
ベナゾール，アミトラズ代謝物） 

7 物質 
（EDDP，チオファネートメチ
ル，DEP，フサライド，プロベ
ナゾール，ベンフラカルブ，ア
ミトラズ代謝物） 

7 物質 
（EDDP，チオファネートメチ
ル，DEP，フサライド，プロベ
ナゾール，ベンフラカルブ，ア
ミトラズ代謝物） 

定量下限値未
満 

8 物質 
（エトリジアゾール，β-ベン
ゾエピン，CNP，CNP-アミノ体， 
DDVP，ジスルホトン，チウラ
ム，MEP） 

22 物質 
（ダラポン，アシュラム，イソフ
ェンホス，エトリジアゾール，α-
ベンゾエピン，β-ベンゾエピン，
カズサホス，カフェンストロール，
ACN，CNP，CNP-アミノ体，TPN，
CYAP，DDVP，ジスルホトン，チ
ウラム，トリフルラリン，MEP，
プロシミドン，ベンフルラリン，
ベンフレセート，モリネート） 

10 物質 
（エトリジアゾール，β-ベン
ゾエピン，カズサホス，CNP，
CNP-アミノ体， TPN，DDVP，
ジスルホトン，チウラム，MEP） 

20 物質 
（イソフェンホス，エトリジア
ゾール，α-ベンゾエピン，β-
ベンゾエピン，カズサホス，カ
フェンストロール，ACN，CNP，
CNP-アミノ体，TPN，DDVP，
ジスルホトン，チウラム，トリ
フルラリン，MEP，プロシミド
ン，ベンフルラリン，ベンフレ
セート，モリネート，メタミド
ホス） 

 
 



（５）水質分析法 
(5-1) 水道水の検査対象農薬の LC/MS/MS

一斉分析法の検討：対象農薬リスト掲載農薬
類（120 物質），要検討農薬類（16 物質），そ
の他農薬類（84 物質），除外農薬類（14 物質）
のうち，現在の標準検査法では，固相抽出に
よる前処理後に GC/MS や LC/MS で分析して
いる農薬および標準検査法のない農薬（合計
140 農薬）を対象に，前処理を行わずに
LC/MS/MS に直接注入して一斉分析できるか
どうかを検討した．アスコルビン酸ナトリウ
ムおよびチオ硫酸ナトリウムいずれの脱塩素
処理剤を用いて処理した水道水を試験した場
合も，全体として良好な回収率および併行精
度が得られ，目標値の各農薬の目標値の 1/100
超 1/10 以下の濃度では 114～117 物質が，目標
値の1/100以下の濃度においても105物質が妥
当性評価ガイドラインの真度（70～120%）お
よび併行精度（≦25%あるいは≦30%）の目標
を満たした（表３）．ただし，一部の農薬につ
いては，脱塩素処理剤との反応によって分解
あるいはイオン化阻害を受けたことが示唆さ
れたことから，本法を用いて一斉分析を行う
場合は，測定対象とする農薬によって脱塩素
処理剤を使い分ける必要があると考えられる． 

(5-2) 水道水中のホルムアルデヒドの
DNPH 誘導体化－液体クロマトグラフ法の検
討：DNPH 誘導体化に係る時間は室温 10 分で，
ホルムアルデヒドおよびアセトアルデヒド
-DNPH 誘導体は ODS カラムを用い 10 分以内
に溶出し，良好な分離が可能であった．また，
LC/UV および LC/MS/MS 法ともに，妨害ピー
クはクロマトグラム上に認められなかった． 
定 量 下 限 と し て は ， LC/UV 法 お よ び
LC/MS/MS 法ともに，ホルムアルデヒドの水
道水質基準値 0.08 mg/L の 1/10 を測定可能で
あり，検量線についても良好な直線性（γ2 ＞
0.997 ）が得られた．さらに，LC/UV 法およ
び LC/MS/MS 法ともに，添加濃度 0.01mg/L に
おけるホルムアルデヒドおよびアセトアルデ
ヒドの回収率および変動係数は，良好で，妥
当性評価ガイドラインの評価目標である回収
率 70～120％以内，併行精度 15％未満を満た
していた．残留塩素はホルムアルデヒドおよ
びアセトアルデヒドの測定を妨害したが，塩
化アンモニウムの添加により改善された．ホ
ルムアルデヒドおよびアセトアルデヒド
-DNPH 誘導体は遮光下 4℃で経時的に徐々に

減少するが，誘導体化後 28 時間以内に測定す
れば，変動は 20％以内に入ることがわかった． 
以上のことから，DNPH 誘導体化-液体クロマ
トグラフ法は水道水の妥当性評価ガイドライ
ンの評価目標を満たすことから，告示法別表
第 19 の代替法となり得ることが示唆された．
また，本法は，誘導体化および誘導体化の分
析時間が短いことから，緊急時に必要とされ
る迅速性の観点からみた場合，別表第 19 より
も優れた方法であると言える． 

(5-3) LC/MS/MS を用いたホルムアルデヒド
の新規分析法の妥当性評価：DNPH 誘導体化
-LC/MS/MS は妥当性評価ガイドラインの真
度・併行精度の目標を満たし，既存の告示に
おける精度の目標（有機物：20%）を満たす
ことから，別表第 19 の代替法となり得ること
が示唆された．また，本法は，誘導体化およ
び分析時間が短いことから，緊急時に必要と
される迅速性の観点からみた場合，別表第 19
よりも優れている．さらに，ヘリウムガスを
使用しない方法であるため，ヘリウムガスの
枯渇時にも分析が可能である．ただし，本法
を告示法の代替法とするためには，今後，室
内精度や室間精度等を評価するために国立衛
研だけでなく複数機関によるバリデーション
試験を実施し，妥当性や汎用性について評価
する必要がある． 

(5-4) 質量分析計を用いたフローインジェ
クション分析法による水試料中の非イオン界
面活性剤の同定手法の検討：水道水質基準項
目の非イオン界面活性剤は，比色法により測
定していることから，汚染物質の特定はでき
ない．基準値を超えるような健康危機管理に
係る事故の場合には，汚染源の特定や除去処
理方法等の対策を講じる上で，迅速に原因物
質を特定する必要がある．今回検討した
FIA/MS 法は，原因物質を迅速に特定可能な各
種界面活性剤の系統的な分析が可能であった．
平成 27 年度は，PRTR 法の対象となっている
界面活性剤の中で，26 年度に検討した非イオ
ン界面活性剤を除く，13 物質について FIA-MS
法により ESI スペクトルを測定した．その結
果，対象とした 13 種類全ての界面活性剤に特
有のマススペクトルを得ることができた．そ
れらの検出下限値はいずれも 1mg/L 程度で，
その濃度レベルの汚染事故であれば，本分析
法が適用可能である．しかし，水環境中の濃
度レベルを測定するためには，濃縮法の検討



が必要である． 
(5-5) 水道水中のオキソハロゲン酸の分析

法：水中からの濃縮・精製操作を行わずに，
超高速液体クロマトグラフ/タンデム型質量分
析計（LC-MS/MS）を用いたエレクトロンスプ
レーイオン化（ESI）のネガティブイオン検出
により定量する方法を検討した．実試料で適
用性を検討した結果，臭素酸，塩素酸および
過塩素酸の同時分析が可能で，かつ分析時間
はいずれも 10 分以内（迅速同時分析）であっ
た．臭素酸，塩素酸，過塩素酸の各定量下限
値は，基準値の 1/20 以下であり，それぞれ
0.5μg/L，0.5μg/L，0.05μg/L であった．妥当性
評価試験に本法を適用した結果，すべて満足
できる良好な結果であった．PC-IC 法，IC 法
による水道水中臭素酸，塩素酸，過塩素酸の
分析結果とも同等性が認められ，実用性の高
い分析法であることが確認された． 

(5-6) 水道原水中のクロムの価数を分離し
た同時分析法：毒性の異なるクロムの六価と
三価を価数分離し，定量する分析方法の確立
を目的として，ポストカラム付イオンクロマ
トグラフを用いて検討した．その結果，若干
の課題はあるものの，Cr（Ⅲ）と Cr（Ⅵ）を
分離して，6 分以内に両者の検出が可能であっ
た．また，50μg/L の Cr（Ⅵ）の水質基準に対
して 1μg/L の定量が十分可能と考えられた． 

(5-7) GC-MS 向け汎用未知物質同定システ
ム：NIST が提供するマススペクトル検索ソフ
トの AMDIS とプライベートライブラリーを
組み合わせ，市販の全ての GC-MS で使用可能
な汎用同定システムを開発した．開発したシ
ステムは GC-MS 測定条件を統一し，保持時間
を正しく予測することで GC-MS 機種に拘ら
ず，データベース登録物質を迅速かつ確実に
同定することができる．現在，プライベート
ライブラリーには約 1,000 物質の情報を登録
しているが，震災時などの緊急時モニタリン
グ，水道や土壌，食品などの各種基準に対応
するには不十分である．本システムは測定条
件を統一すれば，機種を問わず新規物質の登
録ができるため，データベース登録物質数の
拡大が容易であり，環境・食品の迅速な安全
性確認や環境汚染事故の原因究明など，様々
な用途に適用することが可能である． 

(5-8) LC-高分解能 MS を用いたターゲット
スクリーニング手法：開発した固相抽出
-LC-TOF/MS スクリーニング分析法を実試料

に適用した結果，開発法が LOCs のスクリー
ニングに有効である事が確認された．開発法
を用いることにより，短時間，低コスト，省
力に多数物質を分析でき，さらに有害な廃棄
物量も減らすことが可能である．本開発法は，
１）環境水や水道水のスクリーニング分析．
２）対象物質の標準試薬が入手できない時の
分析，３）環境汚染事故や地震などの緊急時
の安全性評価や原因物質の特定などに有効な
手法である．また，本法ではマススペクトル
が得られるため，測定データを用いて後日ノ
ンターゲット分析やレトロスペクティブ分析
を実施することも可能である． 
 
D. 結論 
微生物：配管内面や耐震性貯水槽，蛇口等

の従属栄養細菌やレジオネラ属菌の実態を示
した． 凝集沈殿ろ過によるウイルスの除去
性：凝集沈殿処理後のアデノウイルス，コク
サッキーウイルス，A型肝炎ウイルス，マウス
ノロウイルスの除去率は，それぞれ0.4−1.2 log，
0.8−1.7 log，0.6−1.2 log，0.5−1.1 logとなった．
凝集沈澱−砂ろ過処理後は，それぞれ1.4−2.4 
log，0.9−2.7 log，0.8−2.4 log，0.8−2.0 logとな
った．国内浄水場における凝集沈殿および急
速砂ろ過によるトウガラシ微斑ウイルス
(PMMoV)除去率は5-Log以上，凝集剤添加なし
の急速砂ろ過は1-Log以下であり，緩速ろ過も
高くない傾向であった．クリプトスポリジウ
ム測定における検鏡法とqRT-PCR法の比較で
は73%の結果が一致し，さらに遺伝子検出法
はより高感度であった．クリプトスポリジウ
ム等の濃縮目的の粉体ろ過法を改良した．以
上，微生物に関しては，国内浄水場における
ウイルス除去の実態を初めて明らかにすると
ともに，クリプトスポリジウム等の検査法の
高精度化を一層進めることができた．また，
従属栄養細菌数の利用例を挙げることができ
た． 
化学物質・農薬：農薬の出荷量はこれまで

減少を続けてきたが，平成元年以降はじめて
増加に転じた．出荷量が劇的に増えている農
薬もあることから，水道水源となる流域にお
ける使用状況を踏まえ，監視の必要性につい
て検討する必要がある．長期的にはADIが低い
殺虫剤，殺菌剤， ADIが高い除草剤農薬，Kow
が低い除草剤の割合が増えている傾向にあっ
た．検出された農薬には農薬分類の見直しで



対象農薬に加わった農薬も含まれていた．除
草剤テフリルトリオンは，他の農薬と比べ原
水で高い濃度，高い個別農薬評価値で検出さ
れていた．粉末活性炭除去性は低いものの，
浄水からは検出されなかったが，塩素処理に
よ っ て 生 成 し た 分 解 物 で あ る
2-chloro-4-methyl-3-[(tetrahydro 
furan-2-yl-methoxy) methyl] benzoic acid（以下
分解物B）が蛇口水から検出された．検出のお
それのある農薬は都道府県や地域ごとに48か
ら94の範囲であった．化学物質の検出状況に
ついて検討したところ，1,2-エポキシプロパン
（酸化プロピレン）等の検出濃度が仮の評価
値に比べて高かった．以上，農薬を含む化学
物質については，実態を明らかにし，今後，
注意を払うべき物質をあげることができた 
消毒副生成物：NDMAは生物処理・BAC処

理でも高い処理性が得られる場合があること
を示した．塩素処理によってFAを生成する物
質8種類について高度浄水処理プロセスでの
挙動を調査し，オゾンとGACの組み合わせに
より全ての対象物質について高い処理性が得
られることを確認した．HMTのオゾン処理に
おける反応生成物として，HMT-N-オキシドを
同定した．ハロ酢酸制御においては吸光度（紫
外域）または色度が管理指標として有用であ
る．ラフィド藻の増殖によってハロ酢酸生成
能が増大する可能性を確認した．配水過程で
ジクロロ酢酸が減少する場合がある可能性を
示した．全国12浄水場系統の給水栓水中の
DCBQの実態調査を行った結果，11箇所の給水
栓水から検出（約10～50 ng/L）した（このう
ち3箇所では推定評価値の1/10を超過）．p位に
置換基（特にアルキル基）を有するフェノー
ル類は，HBQs前駆物質となる傾向があること
を示した．消毒副生成物およびカルキ臭の観
点からCAAIの分析法を確立し，その測定例を
示した．トリクロラミンのPACによる除去機
構について検討した結果，窒素ガスとしての
還元であることが示された．TPNの分析手法
を開発し，TONとTPNとの高い相関を見いだ
した．フェニルアラニン由来のカルキ臭物質
について，TONの約半分の内訳を明らかにし，
また，これらは活性炭処理で低減可能である
ことを示した．有機アミノ化合物もアンモニ
ア態窒素と同様に凝集沈殿・砂ろ過では除去
できず，BAC処理によって除去できることを
確認した． 

リスク評価・管理：突発的水質事故等によ
る水質異常時の対応に関する検討を行った．
日本における水質異常時の水道の対応につい
て整理した．摂取制限を伴う給水継続を仮定
した場合の対応について検討した結果，まず
は取水停止を行うこととその判断基準を明確
にすることが重要であると考えられた．また，
取水停止期間が長期化した場合，市民生活へ
の影響が非常に大きくなる一方で，水質基準
を超える水を供給した場合，施設洗浄や水替
えが必要となることで影響時間が長くなる可
能性もあり，短期間であれば供給停止を選択
した方が影響時間は短くなることも考えられ
た．海外における水質異常時の対応と広報に
関する調査研究について調査を行った．公衆
衛生の維持及び消火用水確保などの観点から，
特に大規模な事業体では給水停止を行うこと
は少なく，摂取制限や煮沸勧告対応が多いこ
とが示された．また，対応は水道事業体と州
などの水道監督機関との協議の上で決定する
場合が多く，水道事業体単独で判断をするこ
とは，調査した範囲ではほとんどなかった．
広報例として，米国 EPA が作成した公衆通知
ハンドブックを翻訳し，水質異常発生時の公
衆への周知方法について重要な点を整理する
ことができた．複数暴露経路を考慮に入れた
暴露量評価を行った．トリハロメタン類
(THMs)4 種とハロ酢酸類(HAAs)3 種の消毒副
生成物を対象とした解析では，消毒副生成物
の割当率として 20 %，水道水質基準値の妥当
性を支持するものであった．THMs では揮発
による室内空気を経由した間接摂取，HAAs
では食品を経由した間接摂取が大きな暴露ル
ートになっていた．PCE については現行基準
値の妥当性が確認された．一方，TCE につい
ては現行の基準値では過半数以上の人が耐容
一日摂取量(TDI)を超える暴露量となる可能
性が示唆された．算出の仮定を含めたさらな
る詳細評価が必要である． 
日本人成人の潜在的水道水摂水量(pTWI)は
冬：平均値 1.55, 中央値 1.45, 90%値 2.33, 
95%値 2.64．夏：平均値 1.76, 中央値 1.64, 
90%値 2.67, 95%値 3.12 であった．なお，pTWI
は「水道水直接摂取」＋「ボトル水」＋「ソ
フトドリンク類」＋「水道水間接摂取（スー
プとご飯中から摂取する水道水）」から構成さ
れる．これらの値は今後，日本人成人摂水量
としての基礎資料となることが期待される． 



水道汚染物質の亜急性評価値 [Subacute 
Reference Dose; saRfD (mg/kg/day)]の算出を試
みた．算出した saRfD を用いて，短期的な水
道水質汚染が生じた際に参考とすべき水道水
中濃度として，成人と小児を対象とした 2 つ
の値 [参照値 (mg/L)]を提案することができ
た．複合暴露評価に関する研究では，カルバ
メート系農薬 13 種と有機リン系農薬 22 種に
ついて Hazard index 法及び Relative potency 
factor (RPF)法による評価を行った．米国環境
保護庁の複合暴露評価の対象となっているも
の以外の農薬については，コリンエステラー
ゼ阻害作用の用量反応性に関する十分なデー
タが得られなかった．より信頼性の高い評価
を行うためには用量反応性に関してさらなる
データが必要である． 
長鎖 PFCA 類の炭素数依存的な毒性強度の差
は，標的 PFCA の血清中濃度の違いのみでは
説明でず，不純物として含まれていたより炭
素鎖の短い PFCA 類や分岐型異性体が長鎖
PFCA 類の毒性発現が大きく関与している可
能性が考えられた． 
水質分析法：前処理を行わずに LC/MS/MS

に直接注入する一斉分析法を検討した．標準
検査法では，固相抽出による前処理後に
GC/MS や LC/MS で分析している農薬および
標準検査法のない農薬（合計 140 農薬）の内，
目標値の 1/100 超 1/10 以下の濃度では 114～
117 物質が，目標値の 1/100 以下の濃度におい
ても 105 物質が妥当性評価ガイドラインの真
度および併行精度の目標を満たした．ただし，
一部の農薬については，脱塩素処理剤を使い
分ける必要があると考えられる．水道水中の
ホルムアルデヒドの分析法として，DNPH 誘
導体化-液体クロマトグラフ法は，水道水の妥
当性評価ガイドラインの評価目標を満たし，
告示法別表第 19の代替法となり得ることが示
唆された．また，本法は，誘導体化および誘
導体化の分析時間が短いことから，緊急時に
必要とされる迅速性の観点からみた場合，別
表第 19 よりも優れた方法であると言える．ホ
ルムアルデヒドの新規分析法として，DNPH
誘導体化-LC/MS/MS は妥当性評価ガイドライ
ンの真度・併行精度の目標を満たし，既存の
告示における精度の目標（有機物：20%）を
満たした．ヘリウムガスを使用しない方法で
あり，誘導体化および分析時間が短いことか
ら，緊急時に必要とされる迅速性の観点から

みた場合，別表第 19 よりも優れている．ただ
し，本法を告示法の代替法とするためには，
今後，妥当性や汎用性について評価する必要
がある．質量分析計を用いたフローインジェ
クション分析法による水試料中の非イオン界
面活性剤の同定手法を検討し，検出下限値は
1mg/L 程度であった．水環境中の濃度レベル
を測定するためには，濃縮法の検討が必要で
ある．水道水中のオキソハロゲン酸の分析法
として，濃縮・精製操作を行わずに，超高速
液体クロマトグラフ/タンデム型質量分析計
（LC-MS/MS）を用いエレクトロンスプレーイ
オン化（ESI）のネガティブイオン検出により
定量する方法を検討した．PC-IC 法，IC 法に
よる水道水中臭素酸，塩素酸，過塩素酸の分
析結果とも同等性が認められ，実用性の高い
分析法であることが確認された． 
毒性の異なるクロムの六価と三価を価数分離
し，定量する分析方法の確立を目的として，
ポストカラム付イオンクロマトグラフを用い
て検討した．50μg/L の Cr（Ⅵ）の水質基準に
対して 1μg/L の定量が十分可能と考えられた．
市販の全ての GC-MS で使用可能な汎用未知
物質同定システムを開発した．固相抽出
-LC-TOF/MS スクリーニング分析法を開発し
実試料に適用した結果，開発法が LOCs のス
クリーニングに有効である事が確認された．
以上，水質分析法についても新たな方法を数
多く提案することができた． 
こららの成果は，研究成果は学術雑誌等の

論文 94 本，学会などで 146 回発表され，学術
的に大きな成果が得られている．このうち，
国際学術雑誌における発表は 50 件，国際会議
における発表は 42件であり国際的情報発信に
も十分に行った．これら成果のうち，農薬テ
フリルトリオンや農薬の水質分析法，突発的
水質事故等による水質異常時の対応について
は，当該研究期間において水道水質基準の逐
次改正などにすぐさま資され，現時点の行政
課題に応えることもできた．さらに，農薬の
実態調査や水質管理などはＷＨＯガイドライ
ンの改正第４版や関連文書に資されたことな
ど水質リスク管理における日本のプレゼンス
を高めることができた． 

 
今後の展望および課題としては以下があげ

られる．微生物関連の耐塩素性病原微生物に
ついては，リスク管理レベルの向上を目指し



て検査法や頻度について検討を進めて行く必
要がある．従属栄養細菌やレジオネラ属菌に
ついては実態調査をさらに進め，管理の必要
性をより明らかにすべきと思われる．ウイル
スについては，トウガラシ微斑ウイルスをモ
デルにして浄水処理性の実態が明らかになり
つつある．指標性を含めてさらに調査を進め
ることでウイルス対策の水安全計画における
位置づけについて提言が可能となると思われ
る．化学物質・農薬関連では，平成 26 年の農
薬分類見直し後に，浄水から検出された農薬
数は約 1.5 倍に増えていることや，テフリルト
リオン等新たに測定対象にすべき農薬が明ら
かになってきている．地域版測定対象農薬な
ど継続的検討が必要である．また，PRTR 対象
化学物質の内でいくつかの物質は検出濃度が
仮の評価値に近いことが分かってきたことか
ら，水道における実態調査を継続する必要が
あると思われる． 
塩素処理副生成物としてトリハロメタン問

題以来これまでの 40年間で見いだされた物質
は 600~700 種類であるが，全有機ハロゲンの
50％程度が把握できているに過ぎず，ハロベ
ンゾキノン類や，わが国での検討例が少ない
塩化ビニルや含ヨウ素消毒副生成物などをと

りあげて，その生成実態を調査する必要があ
る．トリクロロ酢酸等ハロ酢酸の制御は継続
的に検討する必要がある．カルキ臭原因物質
と考えられているトリクロラミンについては，
微量濃度測定が可能になり生成実態が明らか
になり，共存物質やオゾン処理など影響も解
明されつつある．揮発性窒素を含めてカルキ
臭原因物質については水質管理に有用な情
報・技術としてまとめるまでにはさらなる検
討が必要である． 
水道中の化学物質等の総濃度評価について

は，カルバメート系農薬 13 種及び有機リン系
農薬 22 種について検討を行い，消毒副生成物
を対象に複数曝露経路を考慮に入れた曝露量
評価を行ったが，これらについてはさらに検
討を深め，合理的割当率の算定法など複合影
響評価等の新たな評価手法としてまとめて行
くことが期待される． 
水質分析法については一斉分析の範囲を広

げるなど現時点で求められている分析法の開
発に応えるとともに，水道水源の汚染物質の
網羅分析法の開発など将来を見越した検討も
必要である． 
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