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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：遊離残留塩素が 0.1 mg/L 以上で残留している給水栓からはレジオネラ属はす

べて不検出となり，残留塩素管理の重要性が確認された。ウイルスに関する水質指標を
提案するため、実態調査を行った．表流水では，PMMoV は，高頻度かつ高濃度で含ま
れ，浄水処理プロセスのウイルス除去指標として有用であることをサポートする結果が
得られた。さらに，PMMoV の除去率は、各種ウイルスと同程度であることの再現性が
確認された。しかし，凝集沈澱–砂ろ過処理によるウイルスの除去率は 2-Log 未満であり、
ウイルス対策は塩素消毒に依存していることが改めて確認された。クリプトスポリジウ
ム感染を防止するためには従来の 2-Log 除去ではなく、3-Log 以上の徹底が必要であっ
た。 
化学物質・農薬：農薬出荷量は 1980 年代以降，減少を続けているが，その中で，除草

剤については出荷量，登録製剤数ともに若干増加傾向にある．農薬に関する河川水・原
水の検出指標値は，2010～2017 年（平均 0.031），2013～2015 年（0.033），今回の 2016
～2018（0.053）と増加していた．とくに 2018 年の平均値は 0.077 とこれまでと比べて高
い値を示した．目標値が低い農薬の使用と，適切なモニタリングの結果と考えられる．
2012 年以降に登録された農薬の中で最も ADI が低く，水稲適用除草剤であるイプフェン
カルバゾンは，出荷量が 0.1t 未満の神奈川県においても検出された．近年の農薬出荷量
を用いて検出のおそれを再評価したところイプフェンカルバゾンとジウロンについては
3～4 地域で新たに検出される可能性が高まっていた．フィプロニル，ピラゾレートとそ
れらの分解物の実態を調査したところ，農薬原体そのものより分解物の方が高い濃度で
検出されることが示された．今後も分解物に注意する必要がある．既存の農薬データが
少ない浄水場における実態調査では，水道原水からは 35 種類，浄水からは 27 種類の農
薬類が検出されたが，目標値を超える農薬類の検出は見られなかった．しかし，テフリ
ルトリオン（目標値 2μg/L）が 1μg/L 以上の高い濃度で検出されるなど，検出される農
薬類には地域ごとに傾向がみられた．アクリロニトリル及び酸化プロピレンの原水，浄
水の存在状況調査を実施したが，痕跡以上の検出はなかった．111 件の給水栓水における
ニッケル濃度の実態調査では，滞留水において管理目標値（0.02 mg/L 以下）を超過した
箇所は 22 件みられたが，濃度と給水栓設置年数に関連は見られなかった．500 mL 以上
の放流を行えば水質管理値目標値を下回ることが示唆された． 
消毒副生成物：ラフィド藻培養株 Gonyostomum semen と塩素を反応させると、トリク

ロロ酢酸が主に生成し，生成能はユーグレナ藻類 Euglena gracilis や緑藻類 Micrasterias 
hardyi より 45～70 倍高かった。また，浄水のトリクロロ酢酸濃度とジクロロ酢酸濃度の
比は、ラフィド藻の増殖した期間だけ上昇していた。全国の 21 浄水場から配水される水
道水中のヨウ素系トリハロメタン濃度は 0.01～0.39 µg/L であった。ジクロロヨード酢酸
の定量法を構築した．高度浄水処理水と急速ろ過処理水について、臭気強度と全揮発性
窒素、トリクロラミン濃度、遊離残留塩素濃度との関係を見たところ、全揮発性窒素が
これらの指標のなかでは最も有効であった．多くの浄水場にて共通して感知された「鉄
くさい」臭気の原因物質は、2-hydroxy-3-oxopent-4-enamide である可能性が示唆された。 
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2-メトキシ-3,5-ジメチルピラジン（MDMP）の臭気閾値は約 1 ng/L であった。原水の
MDMP 6 ng/L を 1 ng/L 以下に低減するには、粉末活性炭 5 mg/L で 1 h 以上の接触時間， 
20 min 接触では 10 mg/L 以上が必要であった。流入河川に存在するクロラミン類の原因
物質の除去についてオゾン処理や粉末活性炭処理の効果は限定的であった。 
 リスク評価管理：メチダチオン(DMTP)のオキソン体は ChE 活性阻害性を有することか
ら原体濃度と合算して管理することが妥当であると提言された。TCE については，現行
の基準値では約 20％の人が耐容一日摂取量を超える暴露量となる可能性が示唆され，現
行の基準値(10 μg/L)よりやや低い 6.5 μg/L が望ましいことが分かった．ホルムアルデ
ヒドについては，現行水道水質基準値 2.6 mg/L の濃度の水道水を使用しても，水道水か
らの揮発からのみによって室内空気濃度が基準室内空気中濃度ガイドライン値(100 
mg/m3)を超過する確率は 5%以下であった．室内環境におけるホルムアルデヒドの主な発
生源が建材や家具等などからの揮発であることを踏まえても，許容される水道水中濃度
は 0.26～0.52mg/L であった．自然災害などにより一時的に水質汚染の可能性のある化学
物質として、水質管理目標設定項目の 9 項目及び要検討項目の 15 項目について、短期間
曝露を対象とした亜急性評価値[Subacute Reference Dose; saRfD (mg/kg/day)]の算出を試み
た。亜急性参照値は生涯曝露を対象とした目標値に対して概ね 4-40 倍高い値であった。
WHO の逐次改正で検討中のニッケル及び有機スズについて、最近の国際的評価について
その情報を収集した。有機スズ化合物（トリブチルスズ、ジブチルスズ、トリフェニル
スズ及びジ-n-オクチルスズ）の合計値については、HBV（Health-based value：健康に基
づいた値）を 1.5 μg/L とすることが妥当であると考えられた。更に、水道用資機材から
溶出し得る化学物質の毒性調査としては、日本水道協会（JWWA）発行の水道用資機材
自主規格（JWWA 規格）を参照し、水道資機材のめっき、塗装、樹脂、ゴムなどに用い
られている化学物質のリスト化を行い，その中で 6 物質について水道水質の目標値を導
出した。 
水質分析法：LC/UV あるいは LC/MS/MS による水道水中のホルムアルデヒドおよびア

セトアルデヒド同時分析法を開発した．さらに，臭素酸法の LC/MS/MS 分析条件を設定
した．「水道水質検査方法の妥当性評価ガイドライン」の真度，併行精度および室内精度
の目標を満たしたことから，水道水の標準検査法として利用可能と考えられる．スクリ
ーニング分析用 GC/MS データベースに 153 農薬を登録できた。さらに， GC/MS スクリ
ーニング分析における精度の検証を行い，分析精度を確保するための情報を整備した．
スクリーニング分析の適用により，水道水質の安全性確保に貢献できると考えられる． 

 
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，厚生労
働告示や通知等に資されるとともに，学術論文（36編）や学会で発表され（109回）され
た． 
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A. 研究目的 
水道水質基準等の逐次見直しには，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．さらに，使用量が急激に増
えている比較的毒性の高い新規農薬等につい
て，速やかに実態を把握する必要がある． 
これまでに申請者らは，クリプトスポリジ

ウムの迅速検出法，ノロウイルスの浄水除去
性，オゾン処理における NDMA の生成，農薬
リスト作成，リスク評価における BMD 法や水
質管理体制などの情報を集積してきたが，水
道水質基準等の逐次見直しのためには，今後
もそれらを参考にしつつさらなる研究が必要
となる．上記を踏まえ，本研究の目的は，水
源から浄水場，給配水過程に至るまでの多種
多様に存在する微量化学物質や病原生物等の
水質リスクを明らかにし，それを総合的に評
価し，適切に管理するための評価手法を検討
し，水質基準逐次改正検討会などの資料とす
ることとした．これまでの検討をさらに深化
させるとともに，新たに，水道中の化学物質
等の総濃度評価や複合影響評価等として同種
の毒性を持つ物質に関する評価方法や，国際
的に課題となっているニッケルをはじめとす
る水質基準関連項目について実態調査，検査
方法の技術的改善を行った． 

 
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 17 名の他に 53 もの水道事業体や研究機関
などから 137 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 5 名，
研究協力者 24 名），化学物質・農薬分科会（研
究分担者 2 名，研究協力者 19 名），消毒副生
成物分科会（研究分担者 5 名，研究協力者 29
名），リスク評価管理分科会（研究分担者4名，
研究協力者 19 名），水質分析分科会（研究分
担者 3 名，研究協力者 46 名)である． 
（倫理面への配慮） 
該当しなかった． 
 

C. 研究結果と考察 
 
（１）微生物 
水道水は、塩素消毒が消失すると雑菌が増

殖するが、このことにあまり注意が払われて
こなかった。この雑菌を捕食増殖する自由生
活性アメーバが存在し、さらにヒトに重篤な
肺炎やポンティアック熱を引き起こすレジオ
ネラ属菌が増殖することから、問題となる。
この汚染は塩素消毒が無くなると生じてしま
い、途中配管、貯水槽、末端給水栓等の衛生
的な管理が必要である。汚染指標となる従属
栄養細菌数の応用として、配水池の壁面と蛇
口の初流水等を測定した。配水池内部の拭き
取りでは、水面下の水道水が触れている部分
は菌数が少なく、水面より上の触れていない
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部分の方が多数であり、残留塩素の有効性を
改めて認識した。捨て水をしていない開栓直
後の初流水は、残留塩素が消失して従属栄養
細菌数が多数検出されるが、医療機関と大学
の蛇口がレジオネラ属菌で汚染されている実
態が明らかとなった。追加塩素消毒を行い、
汚染は改善した。図１に示すように，遊離残
留塩素が 0.1 mg/L 以上で残留している給水栓
からはレジオネラ属はすべて不検出となり，
塩素消毒の徹底により、レジオネラ汚染は大
きく改善した。消毒効果を低下させない適切
な清掃や、塩素濃度の向上に管理の徹底とい
った、注意喚起が改めて必要と考えられた。 

 

 
 

図 1 給水栓水の遊離残留塩素濃度とレジオ
ネラ濃度 

 
ウイルスに関する水質指標を提案するため、

全国の水道事業体の協力を得て，実態調査を
行った． 
地下水の病原ウイルス汚染を調査したとこ

ろ，大腸菌および PMMoV は，ノロウイルス
GII が陽性だった試料では不検出であり，地下
水中においてノロウイルス GII と挙動が異な
る可能性が示唆された。しかし，表流水では，
PMMoV は，高頻度（86〜100%）かつ高濃度
（4.5〜5.4 log copies/L）で含まれ，浄水処理プ
ロセスのウイルス除去指標として有用である
ことをサポートする結果が得られた。なお，
胃腸炎の流行期はノロウイルス GII が，ロタ
ウイルス A は流行期・非流行期に関わらず検
出された。 
さらに，水道原水を収集し、ウイルス（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、トウガ
ラシ微斑ウイルス）を添加して人工原水とし、

凝集沈澱ろ過による除去率を評価した。図２
に示すように，トウガラシ微斑ウイルスの除
去率は、各種ウイルスと同程度であることの
再現性が確認されたことから、ウイルス指標
として有効と考えられた。 

 

 
図 2 凝集沈澱処理、および凝集沈澱−砂ろ

過処理におけるトウガラシ微斑ウイルスと各
種ウイルスの除去率の関係 

 
低いウイルス濃度に対応可能な、ナノセラ

ム陽電荷膜とタンジェンタルフローUF 膜を
併用したウイルス濃縮法を構築し、100～5,000 
L からの大容量の試料水に対応可能となった。
浄水場 A の凝集沈澱–砂ろ過処理によりトウ
ガラシ微斑ウイルスは 1.6-Log 減少し、室内実
験と同程度と再現性が得られた。通年の評価
でも 1.3～2.0-Log と、季節的な変動は小さか
った。1.6-Log除去される浄水場Aにおいては、
各種水系感染症ウイルスも 1.6-Log 程度除去
されるものと推察された。塩素消毒では、ト
ウガラシ微斑ウイルスが見かけ上 0.2-Log
（PCR 法評価）減少し、実質、水系感染症ウ
イルスの 4.7-Log 以上の不活化（例えば PFU
法評価）に相当した。凝集沈澱–砂ろ過処理に
よるウイルスの除去率は 2-Log 未満であり、
ウイルス対策は塩素消毒に依存していること
が改めて確認された。 

Viability PCR 法を適用する場合、ethidium 
monoazide (EMA) 、  propidium monoazide 
(PMA) ， cis- dichlorodiammineplatinum 
（CDDP）の中では、CDDP が最も誤陽性が少
なり，さらに前処理の効果を高めるため界面
活性剤 SD を添加した方が高温不活化したウ
イルスの誤陽性が少なくなることが分かった。
このことから、SD を併用した CDDP が
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Viability PCR の前処理として最も優れている
ことが分かった。浄水場における試料からの
阻害については、PCR に対する阻害のほうが
SD-CDDP 前処理に対する阻害よりも大きく、
浄水試料においても SD-CDDP 処理が使える
ことが分かった。クリプトスポリジウムは塩
素消毒に抵抗性があることから、水道を介し
た散発的な感染が懸念される。現在のクリプ
トスポリジウム対策は、2 ないし 3-Log の除去
（99～99.9％の除去）が可能とされる、濁度
0.1 度以下を維持するろ過（急速ろ過、緩速ろ
過、膜ろ過等）が求められている。結果とし
て障害調整生存年数 10-6 DALYs あるいは微生
物許容感染リスク 10-4/年の目標が達成され、
感染リスクは無視できる程度しかないと考え
られてきた。ところが感染しやすい種と株が
存在し、かつて感染確率は 1 個で 0.4％程度の
想定だったのが、今では USEPA で 1 個が 10％
程度の感染確率、WHO が 20％と計算の前提
が桁違いに変化していた。リスクを再計算し
た結果、障害調整生存年数 10-6 DALYs の目標
維持には、従来の 2-Log 除去ではなく、3-Log
以上の除去が必要であった。微生物許容感染
リスク 10-4/年の目標には、4-Log 以上が必要で
あった。対策としては、2～3-Log 除去の急速
ろ過によるシングルバリアだけでなく、マル
チプルバリアとして紫外線処理や膜処理に、
当面の対策として二段凝集の導入、集水域の
管理にモニタリングや排水処理の徹底など、
水質の維持向上が将来の方向と考えられた。
実際問題として、相模川ではクリプトスポリ
ジウム汚染が継続して検出されていた。塩基
配列はブタ由来の遺伝子型が多く検出され、
幸いヒトに直ちに影響する恐れは低かったが、
いつかヒトに感染する型に変化することが恐
れられた。畜産排水の汚染を低減する方法と
して、アンモニアの存在下でアルカリ性にす
る簡便な処理方法を提案した。濁度 0.1 度の対
策に否定的な意見が聞かれることがあり、現
状を確認した。水道水質データベースによれ
ば、浄水場出口の濁度で 0.1 度の超過がわずか
に認められたが、9 割以上は目標を達成できて
おり、問題のある系統を丁寧に対応すべきと
考えられた。高感度粒子計を用いたリアルタ
イムな処理工程の把握と、後 PAC を用いたい
わゆる二段凝集を用いる浄水場を検討したと
ころ、清明な浄水の供給が達成されていた。
二段凝集と高感度粒子計の活用は、他の浄水

場にも提案できる方法と考えられた。 
  
（２）農薬・化学物質 
農薬要覧 2018 に記載されている平成 29 農

薬年度（平成 28 年 10 月～平成 29 年 9 月）の
農薬製剤出荷量は約 22.8 万 t で昨年とほぼ同
じ量であった．図 3 に示すように，農薬出荷
量は 1980 年代以降，減少を続けている．その
中で，除草剤の出荷量は平成 22 農薬年度が最
も少なく，その後，若干増加傾向にある．登
録農薬原体数は平成29年9月現在591種類で，
殺虫剤：1062，殺菌剤：896，殺虫殺菌剤：481，
除草剤：1551，合計：4314 となっている．図
4 に示すように，殺虫剤の登録製剤数は減少傾
向であり，殺菌剤も微減傾向であるが，除草
剤に関しては登録製剤数が増加しており，登
録農薬全体では平成 16農薬年度以降増加を続
けている． 
平成 28～30年度における農薬実態調査は研

究協力者である全国 10 水道事業体（八戸圏域
水道企業団，仙台市，茨城県，千葉県，神奈
川県内広域水道企業団，新潟市，奈良県，神
戸市，広島市，福岡県南広域水道企業団）と
神奈川県衛生研究所及び国立保健医療科学院
が実施した結果をとりまとめた． 

 

図 3 農薬製剤出荷量と登録原体数の推移 

 

図 4 用途別登録農薬製剤数の推移 
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3 年間の調査を通じて河川水・原水では 154
種類，浄水では 93 種の農薬が検出された．検
出された農薬を用途別に見ると河川水，原水，
浄水全てで除草剤が最も多かった．監視農薬
のカテゴリー別に見ると，対象リスト農薬掲
載農薬（以下対象農薬）が河川水・原水では
92 種，浄水では 53 種が検出されており，河川
水・原水では対象農薬の約 77%が検出されて
いる．それ以外のカテゴリーでは河川水・原
水はその他農薬が 30 種，未分類農薬が 20 種，
浄水ではその他農薬が 21 種検出されていた． 
平成 28～30年度の実態調査における検出指

標値の推移をみると，平成 28～30 年度実態調

査における検出指標値の最大値は，河川水・
原水が 1.80，浄水が 0.010 であった．河川水・
原水の 2010～2017年の検出指標値の平均値は
0.031，前回の研究期間で 2013～2015 年の検出
指標値の平均値は 0.033 であったが，今回の調
査期間における検出指標値の平均値は 0.053，
2018 年における平均値は 0.077 とこれまでと
比べて高い値を示した（図 5）．これは目標値
が低い農薬が実際に使われ，それらを適切に
モニタリングし，検出された結果と考えられ
る． 

 

図 5 平成 28～30 年度全国 10 事業体と神奈川衛研全国農薬実態調査における検出指標値の推移 

 
テフリルトリオンのように近年新しく調査

対象となった農薬のうち，特に目標値の低い
農薬は検出指標値が高くなることがある．
2012 年以降に登録された農薬の中で最も ADI
が低く，水稲適用除草剤であるイプフェンカ
ルバゾンについて分析方法の検討を試み，実
態調査を実施した．調査を実施した神奈川県
における出荷量は 0.1 未満とわずかであるが，
調査を実施したいずれの河川からもイプフェ
ンカルバゾンが検出された．イプフェンカル
バゾンの出荷は増加することが予想されるが，

新潟県のように既に出荷量が 10t を超える地
域もあるため（図 6），これらの地域の検出実
態を把握する必要があると考える． 
 さらに，近年の農薬出荷量を用いて，現行
の農薬リストに記載されている農薬等の検出
のおそれを再評価したところ，H24-26 から
H25-27 へ更新した場合，対象農薬リスト掲載
農薬類で 4 農薬，それ以外で 4 農薬が抽出さ
れた．イプフェンカルバゾン及びジウロンは，
3～4 地域で新たに検出される可能性が高まっ
ていた． 

 



7 
 

 

図 6 各都道府県のテフリルトリオンとイプフェンカルバゾンの出荷量（H27 農薬年度） 
 
 
水道においては，農薬は水源での分解や浄

水処理における塩素化，分解の影響を考慮す
る必要がある．テフリルトリオンの農薬分解
物については環境中や浄水処理の塩素処理に
よりほぼ等量の CMTBA に変化するが，
CMTBA はトリケトン構造を有しないため，
個別農薬評価値への算入は必要ないと考えら
れた．ただし，その他にも分解物の検討が必
要な農薬があると考えられる．フィプロニル
とその分解物について神奈川県内の 5 河川で
実態を調査したところ，いずれの河川からも
フィプロニルとその分解物であるフィプロニ
ルスルフィドとフィプロニルスルフォンが検
出された．フィプロニルフルフォンの検出濃
度はフィプロニルの検出濃度の概ね 2～3 倍
であり，フィプロニルスルフィドの検出濃度
はフィプロニルの検出濃度の概ね 4 割程度で
あった．また，ピラゾレートは加水分解産物
で除草活性の本体である DTP[4-(2,4-ジクロロ
ベンゾイル)のみが環境中から検出された．殺
虫剤であるフィプロニルと除草剤であるピラ
ゾレートとそれらの分解物について調査を実
施したが，いずれの物質も農薬原体そのもの
より分解物の方が高い濃度で検出されること
が示された．今後も分解物に注意する必要が
ある． 
直接注入－LC/MS/MS 法を用いて，神奈川

県内の相模川中流～下流域の水道水源となる
河川水に加えてこれまでに農薬類の実態調査
の実績が少ない全国の 11か所の浄水場とそれ
らの原水について，農薬の実態調査を行った． 

相模川中流～下流域の河川水・原水からは
42 種類，水道水からは 19 種類の農薬類等が検
出された．特に，メタミドホスは調査期間を
通して一度のみであるが，ある地点（平泉橋）
において水道水の目標値を上回る 1.76μg/L
の濃度で検出された（採水日は H30.8.22）．河
川から検出された農薬類の中には，キノクラ
ミン（ACN），フェノブカルブ（BPMC），ブ
ロマシル，ベノミル等，農薬の登録保留基準
値における環境予測濃度（PEC）を大きく上
回るものが複数確認された． 
既存の農薬データが少ない全国の浄水場に

おける実態調査地点では，水道原水からは 35
種類，浄水からは 27 種類の農薬類が検出され
た．水道原水および浄水から目標値を超える
農薬類の検出は見られなかった．水道原水に
注目すると，ジノテフラン，イプフェンカル
バゾンは東北日本海側の採水地点でのみ検出
される，テフリルトリオン（目標値 2μg/L）
が採水地点山形県最上川地域で 1μg/L 以上の
高い濃度で検出されるなど，検出される農薬
類には地域ごとに傾向がみられた． 
アクリロニトリル及び酸化プロピレンにつ

いて，原水，浄水の存在状況調査を実施した．
化学物質・農薬分科会の 10 事業体及び 2 協
力事業体（大阪市水道局，埼玉県企業局）に
原水及び浄水の採水依頼を行い，検出状況を
調査した．分析の結果，アクリロニトリルは，
いずれも原水には痕跡以上の物質は検出され
なかった．浄水試料では，C 浄水場の浄水，F 
浄水場の浄水及び S 浄水場の浄水で検出され
た．値はいずれも 0.00002(mg/L)であった．当
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検出された．酸化プロピレンは全ての検体に
おいて不検出であった．今後もこのようなデ
ータの少ない化学物質についても情報を収集
する必要がある． 
給水栓におけるニッケルの実態調査では，

111 件の給水栓調査を実施したところ，滞留水
において管理目標値（0.02 mg/L 以下）を超過
した箇所は 22 件みられたが，濃度と給水栓設
置年数に明確な関連は見られなかった（図 7）． 
 

(µg/L) 

年 
図 7 ニッケル測定結果（設置年数順） 

 
給水栓水の連続採水調査結果についてニッ

ケルが浸出される給水栓を対象に，一晩以上
経過した連続採水を行い，ニッケル濃度の挙
動を調査したところ，100 mL から徐々に濃度
が低下することが確認された．また，連続的
に 100 mL ずつ採水した場合，場所により若干
傾向は異なったが，500 mL 以上の放流を行え
ば管理値目標値及び水質基準値を下回ること
が示唆された（図 8）．滞留水の鉛については，
基準値を超過している箇所が 32件見られたが，
流水については全て基準値未満であった． 

 

 
図 8 ニッケル濃度に関する給水栓内の連続

採水調査結果 
 

 
（３）消毒副生成物 
ラフィド藻 Gonyostomum semen の培養株と

塩素を反応させると、トリクロロ酢酸が主に
生成し、他にも、クロロホルム、ジクロロ酢
酸が生成した。反応時間が 1 h と短くても、ク
ロロホルムおよびトリクロロ酢酸は生成した
（図 9）。さらに，ラフィド藻類培養株のトリ
クロロ酢酸生成能はユーグレナ藻類 Euglena 
gracilis や緑藻類 Micrasterias hardyi より 45～
70 倍高いことがわかった。さらに，浄水のト
リクロロ酢酸濃度とジクロロ酢酸濃度の比
（トリクロロ酢酸/ジクロロ酢酸）は、ラフィ
ド藻の増殖した期間だけ上昇していることが
示された。 
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図 9 反応条件がラフィド藻類 G. semen のト
リクロロ酢酸生成能に与える影響（n=3）． 
TCAA はトリクロロ酢酸 （上）反応時間（下）
塩素添加量 
 
緩速ろ過池におけるハロ酢酸の制御方法と

してはろ過池への活性炭の敷き込みが有効で
あるが，このとき累積色度を指標とした管理
により活性炭の延命化が可能であった。 
全国の 21浄水場から配水される水道水中の

I-THMs 濃度は 0.01～0.39 µg/L で、これまでの
調査で得られた濃度範囲と同程度かより低い
ものであった。特に I-THMs が従来の報告に比
べて極端に高い値を示すものはなかった。 
ジクロロヨード酢酸（DCIAA）を 2,4,6-トリヨ
ードフェノール（TIP）と塩素の反応から合成
した。TIP と塩素との反応の過程で同時に生成
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されるクロロヨード酢酸（CIAA）等を分離・
除去し、ICP-MS を用いた Total-I と LC-MS/MS
のよる I-を測定することで、DCIAA の定量の
ための検量線を作成できることを示した。 
置換基がない、あるいは p 位に置換基がある
フェノール類、芳香族アミン類は、塩素処理
による DCBQ 前駆物質であった。芳香族アミ
ン類からの DCBQ の生成経路は、3,5-DCQC
を経て生成することがわかった。 
全国 12 浄水場の全ての水道水から 1 種以上

のハロアセトアミド類（HAcAms）の存在が示
され、その総濃度は 0.3～3.8 µg/L の範囲であ
った。di-HAcAms が主な HAcAms であった。
処理工程での塩素処理で HAcAms は生成し、
生成した HAcAms はオゾン処理や促進酸化処
理では分解されなかったが、その後の BAC 処
理で HAcAms は除去された。全 HAcAms 生成
能の除去率は、50～75%であった。 
クロロホルム(CF)の生成に関連する浄水処理
対応困難物質の浄水処理性について調査を行
った結果、オゾン処理ならびに GAC 処理では、
すべての物質に対し高い処理性を示した。急
速砂ろ過処理では、アセトンジカルボン酸を
除く調査対象物質の除去性は低いことが明ら
かになった。以上の結果から、調査対象物質
の除去に対し、オゾン処理およ GAC 処理が有
効であることが明らかになった。 
「過去に水質事故の原因となった物質等」の
一つであるシクロヘキシルアミン（CHA）の
主な塩素反応物として、5 つが同定された。ま
た、これらのピーク以外に、さらに強度が高
い特徴的な 2 つのピークを検出し、その一方
が「たまねぎ腐敗臭」との関連が高い臭気原
因物質と推測されたが、装置付属のライブラ
リでは同物質を同定するには至らなかった。
CHA のオゾン接触後の試料に塩素を添加する
と、オゾン接触時間 18 min 以上からは異臭は
検知されず、また、臭気原因物質と推測され
るピークの減少が確認された。 
消毒副生成物に関する文献調査を行い、関

連文献数が増加していること、ヨウ素含む副
生成物に関する研究、個別物質と塩素の反応
生成物に関する研究が多いことを示した。 
高度浄水処理水と急速ろ過処理水について、

を測定し、全揮発性窒素 
臭気強度（TON）と全揮発性窒素（TPN）、

NCl3 濃度、遊離残留塩素濃度との関係を見た
ところ、TPN が TON の指標といては最も有

効であり、NCl3 がその次に有効であった（図
10）。 

 
 
図 10 TPN と TON の比較（（左）高度浄水処
理水、（右）急速ろ過水） 
 

Gas chromatography mass spectrometry / 
olfactometry （GC/O）分析と臭気三点比較法
を組み合わせることにより、フェニルアラニ
ン塩素処理溶液の有する臭気のうち、60%を
説明することができた。全国 15 浄水場の原水
を塩素処理し、GC/O により生成した臭気の分
析結果から、17 種類の異なる臭気が感知され
た。多くの浄水場にて共通して感知された「鉄
く さ い 」 臭 気 の 原 因 物 質 は 、
2-hydroxy-3-oxopent-4-enamide である可能性が
示唆された。2 つの浄水場原水を塩素処理した
試料の塩素処理由来の臭気について、GC/O を
用いて解析を行ったところ、臭気の構成は原
水により異なるが、共通する臭気があること
がわかった。金町浄水場原水を GC/O で質量
分析を行ったところ、ライブラリー検索で臭
気物質の候補として 15種類の化合物を推定し
た。このうち、標準物質と原水で比較した結
果、保持時間、マススペクトルが一致し、両
方で臭気が感じられた化合物は 4 種類であっ
たが、いずれも臭気の質は異なった。 
阿賀野川で発生した工場排水を原因とする異

臭味原因物質である臭気物質 2-メトキシ-3,5-
ジメチルピラジン（MDMP）の臭気閾値は約 1 

ng/L であった。原水に MDMP が 6 ng/L 含ま
れる場合、PAC で 1 ng/L 以下に低減するには、
5 mg/L の添加濃度では 1 h 以上の接触時間が
必要であること、20 min の接触時間では、10 
mg/L 以上が必要であることが示された。 
流入河川に存在するクロラミン類の原因物質
の除去についてオゾン処理や PAC 処理の効果
は限定的であった．一級アルキルアミン、二
級アルキルアミンの場合、塩素処理によるア
ルキルアミンからのクロラミンの生成特性は
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分子構造にほとんど影響を受けなかった。 
 
（４）リスク評価管理 

 
(4-1) 有機リン系農薬を題材とした未知分解
物の複合影響を踏まえた毒性試験法の整備 
メチダチオン(DMTP)を含む水溶液を塩素

処理し、DMTP からオキソン体が生成される
か否かを調べるとともに、塩素処理試料の誘
発するChE活性阻害性を経時的に定量し、ChE
活性阻害性へのオキソン体の寄与を評価した。
その結果、塩素処理試料の誘発する ChE 活性
阻害性には、オキソン体が大きく寄与してい
ることが示された（図 11）。すなわち、現行の
水質管理目標設定項目における「農薬類」で
は測定対象に組み込まれていない DMTP オキ
ソン体を測定対象に組み込み、DMTP 原体濃
度と合算して管理することが妥当であると提
言された。 

 

 
図 11 メチダチオン(DMTP)原体とそのオキ

ソン体の ChE 活性阻害 
 
ダイアジノンを含む水溶液を塩素処理し、

その処理過程で試料の誘発する ChE 活性阻害
性を定量するとともに、それに寄与する分解
物を同定したところ、生成されたオキソン体
で、試料の誘発する ChE 活性阻害性が説明で
きることが分かった。すなわち、現行の水質
管理目標設定項目における「それぞれのオキ
ソン体の濃度も測定し、それぞれの原体の濃
度と、そのオキソン体それぞれの濃度を原体
に換算した濃度を合計して算出すること」と
の管理法はダイアジノンについて妥当である
と判断された。 
(4-2) 間接摂取を考慮した水道水質基準値の
評価 

トリクロロエチレン（TCE）について，現
行の基準値では約 20％の人が耐容一日摂取量
を超える暴露量となる可能性が示唆され，ま
た，大多数の人の総暴露量を耐容一日摂取量
以下相当にするためには，現行の基準値(10 
μg/L)よりやや低い 6.5 μg/L が望ましいこと
が分かった（図 12）．アメリカやカナダの TCE
の基準値は 10 μg/L より低い値の 5 μg/L で
あることからも，今後の評価値の見直しのた
めにさらなる詳細評価が必要と思われる．一
方，PCE については現行の基準値の遵守によ
り想定しうる使用形態の範囲内であれば耐容
一日摂取量以下相当の総暴露量となり，耐容
一日摂取量からみた現行基準値の妥当性が確
認された．また，THMs，HAAs についても現
行基準値の妥当性が確認された． 
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図 12 モンテカルロシミュレーションによっ

て得られた TCE 暴露量分布比較 
 
ホルムアルデヒドのヘンリー定数はクロロ

ホルムと比較して約 1/104と非常に小さく，揮
発量も同様に小さいと思われたが，30 分の気
液接触時の非平衡状態における分配係数 K’d

を実測したところ，その比は約 1/500 であった．
ホルムアルデヒドとクロロホルムの K’d の比
と，実家庭でのクロロホルムの K’d の分布を用
いて，ホルムアルデヒドの空気中濃度分布を
作成した．室内環境におけるホルムアルデヒ
ドの主な発生源が建材や家具等などからの揮
発であることを踏まえ，水道水からの揮発が
主な暴露源にならないように，室内空気濃度
の基準値に割当率を乗じて水道からの間接暴
露量を評価した．仮に WHO の室内空気中濃
度ガイドライン値の 20%または 10%を水道水
由来の揮発分への割当率をすると，許容され
る水道水中濃度はそれぞれ 0.52 mg/L, 0.26 
mg/L であった．これらの値はカナダのガイド
ライン値(0.35 mg/L)に近く，揮発分の吸入リ
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スクを考慮している日本の水道水基準よりも
大きい値であった． 
(4-3) 水道汚染物質の亜急性評価値に関する
研究 
日本の水質管理目標設定項目及び要検討項

目の 24項目について参照値を算出することが
できた。設定した saRfD を TDI 又は VSD と比
較した結果、フタル酸ジ(2-エチルヘキシル)、
フタル酸ジ（n-ブチル）及びフタル酸ブチル
ベンジルで、比率は１（TDI と saRfD が同値）
であった。これは、フタル酸エステル類のエ
ンドポイントが発生毒性であり、毒性の発現
のリスクが慢性・亜急性の別に因らないため
である。アニリンについても血液に対する毒
性影響が長期曝露と短期曝露でほぼ同レベル
で認められたことからアニリンの TDI を
saRfD として採用した。また、過塩素酸の水道
水中の目標値は、甲状腺へのヨウ素取り込み
阻害をエンドポイントとしたヒトボランティ
ア実験から定められており、PMTDI（暫定最
大 1 日耐容摂取量）を根拠として水道水中の
目標値が定められている。一日単位の耐容摂
取量が目標値の設定根拠であることから、本
評価でも PMTDI の値を saRfD と定めた。この
ような項目については、水道水質汚染が生じ
た際に注意が必要となる。 
一方、MTBE と 1,1,1,-トリクロロエタンに

ついては、亜急性参照値が目標値に対し数百
倍高い値となった。この理由は、これらの物
質が慢性毒性影響に基づく値より一桁程度低
い臭気の閾値を元に目標値が設定されている
ことによるものであった。MTBE と 1,1,1,-ト
リクロロエタンほどの差はないものの、1,2,3-
トリクロロベンゼンの水中の臭気閾値（10 μ
g/L）は健康影響に基づき導出された評価値
（20 μg/L）よりも低いとされている。これ
らの項目については、設定した亜急性参照値
が現実的な値であるかは議論の余地がある。
エピクロロヒドリンの亜急性参照値は暫定目
標値の 250 倍高い値となったが、これはエピ
クロロヒドリンの暫定 TDI が、より安全側に
設定されている結果と言えるかもしれない。
エピクロロヒドリンについては暫定評価値の
見直し等があるのか、今後の動向に注視した
い。 
本評価で算出した亜急性参照値はいずれも

目標値の 4 から 40 倍の値として設定すること
ができた。これらの項目については、一時的

に飲料水中濃度が目標値を超えた場合でも、
本研究で提案する参照値を超えない濃度であ
れば健康影響の懸念は低いと考えられるため、
給水停止までの措置は必要ないとの判断がで
きるだろう。 
水道水は、飲用、炊事、洗濯、風呂、水洗

便所のみならず、空調用水、冷却水、消防用
水等の都市活動や医療活動に使用されており、
都市機能や公衆衛生の維持に不可欠なもので
ある。従って、事故等で汚染物質濃度が目標
値を超えた場合でも、その濃度や推測される
曝露期間等を考慮して慎重に対応する必要が
ある。本研究では、このような一時的な水質
汚染の際に参考すべき値として成人及び小児
を対象とした参照値を設定した。事故時には、
緊急の判断が必要となることから、本研究で
設定した値は非常に有用と考えられる。 
(4-4) WHO ガイドラインの逐次改定やリスク
管理上関心の高い物質の毒性情報整理 
ニッケルの経口経路の毒性評価について近

年の評価状況を調査した結果、ヒトのニッケ
ルアレルギー患者のアレルギー反応を基に許
容値等が設定される方向にあることが示され
た。 
ヒト（患者）のアレルギー反応に基づいた

目標値の算出について、経口投与によるアレ
ルギー反応は、0.3～5.6 mg/day（6～110 μ
g/kg/day）の投与量で陽性反応が現れているた
め、ヒトの LOAEL は  6 μ g/kg/day（≒
NOAEL）であった。一方、用量反応評価の結
果から、BMDL10 は、1.1 μg/kg/day（≒
NOAEL）と推定されている。成人が 1.1～6 μ
g/kg/day ニッケルを摂取する場合の水中濃度
は 28～150 μg/L 相当と算出される。しかし、
食品からのニッケルの平均的摂取量は、前述
の TDI を越えていることに加え、食品から摂
取したニッケルの吸収量は、飲料水からの吸
収量より著しく低い。また、被験者（患者）
は通常の食事から既に相当量のニッケルを摂
取していると想定される。したがって、ニッ
ケル摂取量の寄与率の考え方は単純に適用で
きないため、飲水投与による評価が重要とな
ると考えられる。なお、感受性の高いヒトの
知見による NOAEL は、殆どのヒトの有害影
響を防げる用量であると推測される。 
有機スズ化合物の評価は、EFSA(2004)で定

めた TBT、DBT、TPT 及び DOT の合計値に関
しての TDI 0.25 μg/kg/day をもとに設定する
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ことが妥当であり、20%を飲料水に割り当て、
体重 60 kg の成人の飲水量を 2 L/day から、
HBV（Health-based value：健康に基づいた値）
は 1.5 μg/L（スズとして 0.6 μg/L）とするこ
とが適切であると考えられた。テトラブチル
スズも上記 4 種と同様の毒性プロファイルを
示す結果も報告されたいたが、毒性発現量は
上記 4 種類溶離鉤尿量であることから、グル
ープ TDI に組み込む必要性はないと考えられ
た。 
上記 4 有機スズ化合物は免疫毒性（胸腺由

来のリンパ球枯渇）に対し、類似の作用機序
及び作用強度を有すると考えられ、かつ有機
スズ化合物の中で本エンドポイントに対し最
も毒性が強いとされるグループであり、二塩
化ジメチルスズ及び塩化モノメチルスズの免
疫毒性は TBTO と比較して 10 倍程度低い。し
たがって他の有機スズ化合物に対する毒性影
響も本グループ TDI 値(0.25 μg/kg/day)で保
護され得ると考えられる。飲料水からこれら
の有機スズ化合物を摂取した場合、最大でも 1
日当たり約数マイクログラムであると考えら
れることから、想定される曝露レベルは TDI
（15 μg/day/ 60kg）より約 1 桁低い。したが
って、このグループの有機スズ化合物につい
て、正式な指針値として設定する必要はない
と考えられる。 
また、現在入手可能な毒性情報のみでは、

トリメチルスズ、テトラブチルスズ、モノ-n-
オクチルスズ、テトラオクチルスズ、モノフ
ェニルスズ、ディフェニルスズ、テトラフェ
ニルスズ等については評価することが出来ず、
有機スズ化合物の毒性影響について更なる情
報の集積が必要であることが示唆された。 
(4-5) 水道器材から溶出し得る化学物質の毒
性調査 
水道用資機材から溶出し得る化学物質の中

で特に毒性情報収集の必要のあると考えられ
る物質として、1,2-及び 1,3-ブタジエン、2,4-
トルエンジアミン、アクリル酸、酢酸ビニル
及びヒドラジンの毒性情報を収集した。これ
らの物質は水道水質の要検討項目となってい
るものの目標値の設定はなされていないが、
いずれの物質についても水道水質の目標値を
導出し得る毒性情報が存在することが示され
た。平成 15 年の水質基準の見直し検討の際に
は、これらの物質の水道水での検出状況は不
明であった。水道管の老朽化に伴う汚染の可

能性も否定できないため、今後知見が収集さ
れることが望まれる。今回調査した物質の内、
ブタジエンは常温で気体であり、水に対して
微溶（735 mg/L（25℃））であることから、資
機材から溶出したブタジエンの水道水を介す
る曝露の可能性は非常に限定的であると推測
された。また、最も低い人健康影響に対する
評価値（0.21 μg/kg/day）が得られたヒドラジ
ンは、エポキシ樹脂粉体塗装の熱硬化剤とし
て用いられているが、粉体塗装焼き付け後に
資機材へに残留する可能性は低いと推測され
ることから、エポキシ樹脂粉体塗装由来のヒ
ドラジンの曝露量も極めて限定的であると考
えられた。しかしながら、ヒドラジンは水に
易溶であり、かつ毒性の高い物質であること
が示された事から、河川、湖沼、地下水、又
は水道水等での検出状況等などと照らし合わ
せ、必要に応じて今後要検討項目として注力
すべき物質であることが示唆された。 
（５）水質分析法 
(5-1) 液体クロマトグラフィーによる水道水
中のホルムアルデヒドおよびアセトアルデヒ
ド同時分析法の開発と妥当性評価 
水道水中のホルムアルデヒドおよびアセトア
ルデヒドを迅速・簡便に分析するために，2,4-
ジニトロフェニルヒドラジン（DNPH）で誘導
体化した試料を LC/UV あるいは LC/MS/MS
により測定する方法を検討した。 
前処理方法の検討の結果，水道水 10 mL に対
して 1%塩化アンモニウム溶液 50 μL を加え
て残留塩素を除去した後，20%リン酸 0.2 mL
と 0.1%DNPH 溶液 0.5 mL を加えて混合し，室
温で 20分間静置して誘導体化した試料を試験
溶液として測定した。UV と MS/MS（SIM お
よび SRM）いずれの検出器を用いた場合もホ
ルムアルデヒドおよびアセトアルデヒド
-DNPH 誘導体のピークは短時間で良好に分離
し，ホルムアルデヒドの基準値の 1/10 の濃度
（0.008 mg/L）まで高精度に分析できた。 
さらに，本研究で確立した分析法が全国の水
道水質検査に適用できるかどうかを検証する
ために，15 機関において水道水を用いた添加
回収試験を行った。LC/UV，LC/MS/MS（SIM）
および LC/MS/MS（SRM）による各機関にお
ける添加試料の真度をそれぞれ図 3－6に示す。 
厚生労働省による「水道水質検査方法の妥当
性評価ガイドライン（以下，ガイドライン）
22) では，添加回収試験による妥当性評価に
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おける真度の目標として，70～120%の範囲が
示されている。本研究における各機関のホル
ムアルデヒドおよびアセトアルデヒドの定量
値の真度は，LC/UV では 78～111%および 74
～112%，LC/MS/MS（SIM）では 86～109%お
よび 76～104%，LC/MS/MS（SRM）では 83
～116%および 73～119%であり，いずれの検
出器を用いた場合も全機関においてガイドラ
インの目標を満たす良好な結果が得られた。
なお，検出器の違いや，対象物質の違いによ
る真度の差はみられなかった。UV と MS/MS
（SIM および SRM）いずれの検出器を用いた
場合も，ホルムアルデヒドとアセトアルデヒ
ドについて「水道水質検査方法の妥当性評価
ガイドライン」の真度，併行精度および室内
精度の目標を満たしたことから，本分析法は
水道水の標準検査法として利用可能と考えら
れる。 
(5-2) 液体クロマトグラフィータンデム質量
分析による水道水中の臭素酸分析条件の検討
と妥当性評価 
水道水中の臭素酸を既存の告示法よりも高精
度かつ迅速・簡便に分析するために，陰イオ
ン交換と逆相の両方の機能を有するミックス
モードカラムを用いて，水道水中の臭素酸と
他の陰イオンを分離できる LC/MS/MS 分析条
件について検討した。さらに，本研究で確立
した分析法が全国の水道水質検査に適用でき
るかどうかを検証するために， 水道事業体等
の 23機関において水道水を用いた添加回収試
験を行い，得られた結果について解析・評価
した。 
その結果，機関の試験の真度は 73～118%の範
囲にあり、いずれの機関においても厚生労働
省の「水道水質検査方法の妥当性評価ガイド
ライン」の目標（70～120%）を満たす良好な
結果が得られた。また、各機関の併行精度は
0.43～14%の範囲にあり(図 7)、ほとんどの機
関で 10%未満であった。さらに、各添加濃度
における室間精度は、添加濃度 0.01 mg/L で
9.1%、添加濃度 0.001 mg/L で 10%であり、上
記の妥当性評価ガイドラインの室内精度の目
標（基準値の 1/10 において<30%，基準値にお
いて<20%）を満たした。以上のことから，本
分析法は水道水中の臭素酸を基準値の 1/10 ま
で精度よく分析可能な方法であると評価でき
る。なお，本分析法は塩素酸についても分析
が可能であり，現在，別表第 16 の 2（イオン

クロマトグラフ法）のみが規定されている塩
素酸についても，より高精度に分析が可能で
あると考えられることから，今後は，本分析
法を用いて塩素酸の分析精度についても検証
する予定である。 
(5-3) GC/MS および LC/MS スクリーニング分
析用データベースの構築 
対象農薬リスト掲載農薬類（分析対象 143種），
要検討農薬類（分析対象 16 種），その他農薬
類（分析対象 84 種）および除外農薬類（分析
対象 16 種）を併せた合計 259 種農薬のうち，
GC/MS データベースについては，既に 153 種
（全体の 59%）を登録できた。今後は，さら
に 17 種の農薬を登録し，170 種（全体の 66%）
の農薬をスクリーニング分析可能なデータベ
ースの構築を目指す（表 2）。一方，LC/MS/MS
データベースに関しては，204 種（全体の 79%）
の農薬の登録を目指す。これらのデータベー
スを用いたスクリーニング分析の適用により，
水道水質の安全性確保に貢献できると考えら
れる。 
(5-4) GC/MS スクリーニング分析における精
度の検証 
GC-MS データベースについては，農薬類を対
象とした GC-MS を用いたスクリーニング分
析の検討を行った結果，装置や測定機関に関
係なく，多くの農薬で定量イオンや相対保持
時間が一致することがわかった。また，定量
値の誤差も少ないことがわかった。 
しかし，一部の結果で定量値が大きく異なる
場合が認められたことから，今後はこの原因
を検討するとともに，得られた情報のデータ
ベースを用いて実試料へのスクリーニング分
析法の適用を進める。これらのデータベース
を用いたスクリーニング分析の適用により，
水道水質の安全性確保に貢献できると考えら
れる。 
(5-5) GC/MS スクリーニング分析における装
置性能の評価 
GC/MS スクリーニング分析における装置性能
を調べるため，水道クライテリア（24 種）と
市販クライテリア（18 種）を用いて評価試験
を行った。その結果，マトリックス負荷によ
る定量値や保持時間への影響に関しては，両
クライテリアの間で大きな差はなかったが，
ピーク形状への影響のタイミングについては
明らかな差が認められた。 
このことは，本スクリーニング法を水道水質
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の検査に適用する上で重要な知見となる。す
なわち，早い段階でピーク形状への影響が現
れるペンシクロン等（水道クライテリア）を
基準にメンテナンス時期を判断した方が，分
析精度を確保する上で望ましいと考えられる。

本試験の成果は，水道水質の検査スクリーニ
ング分析法を実用化する上で有用な情報にな
ると期待される． 
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図 3 LC/UV による各機関の試験の真度（平均±S.D.） 
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図 4 LC/MS/MS（SIM）による各機関の試験の真度（平均±S.D.） 
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図 5 LC/MS/MS（SRM）による各機関の試験の真度（平均±S.D.） 
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図 7 各機関の試験の真度（平均±S.D.） 

表 2 農薬類のデータベース開発状況まとめ 

分類 GC PT LC 

農薬 DB に既に登録済みの物質数（①） 153 0 0 

農薬 DB にこれから登録予定の物質数（②） 17 2 204 

完成版の農薬 DB の合計物質数（①+②） 170 2 204 

現在の農薬 DB のリスト掲載全農薬のカバー率 59% 0% 0% 

完成版の農薬 DB のリスト掲載全農薬のカバー率 66% 1% 79% 

 
 

 
D. 結論 
微生物：水道水は、塩素消毒が消失すると

雑菌が増殖するが、このことにあまり注意が
払われてこなかった。この雑菌を捕食増殖す
る自由生活性アメーバが存在し、さらにレジ

オネラ属菌が増殖することから、問題となる。
遊離残留塩素が0.1 mg/L以上で残留している
給水栓からはレジオネラ属はすべて不検出と
なり，塩素消毒の徹底により、レジオネラ汚
染は大きく改善した。消毒効果を低下させな
い適切な清掃や、塩素濃度の向上に管理の徹
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底といった、注意喚起が改めて必要と考えら
れた。 
ウイルスに関する水質指標を提案するため、

全国の水道事業体の協力を得て，実態調査を
行った．地下水では大腸菌およびトウガラシ
微斑ウイルス（PMMoV）検出とノロウイルス
GIIの検出傾向は異なっていたが，表流水では，
PMMoVは，高頻度かつ高濃度で含まれ，浄水
処理プロセスのウイルス除去指標として有用
であることをサポートする結果が得られた。
さらに，PMMoVの除去率は、各種ウイルスと
同程度であることの再現性が確認されたこと
から、ウイルス指標として有効と考えられた。
凝集沈澱–砂ろ過処理によるウイルスの除去
率は2-Log未満であり、ウイルス対策は塩素消
毒に依存していることが改めて確認された。
Viability PCR法を適用する場合，界面活性剤
SD を 併 用 し た dichlorodiammineplatinum が
Viability PCRの前処理として最も優れ，浄水試
料においても使えることが分かった。 
クリプトスポリジウム感染を防止するため

には従来の2-Log除去ではなく、3-Log以上の
徹底が必要であった。さらに，微生物許容感
染リスク10-4/年の目標には、4-Log以上が必要
と考えられた。対策としては、2～3-Log除去
の急速ろ過によるシングルバリアだけでなく、
マルチプルバリアとして紫外線処理や膜処理
に、当面の対策として二段凝集の導入、集水
域の管理にモニタリングや排水処理の徹底な
ど、水質の維持向上が将来の方向と考えられ
た。 
化学物質・農薬：農薬出荷量は1980年代以

降，減少を続けているが，その中で，除草剤
の出荷量は平成22農薬年度以降，若干増加傾
向にある．除草剤に関しては登録製剤数も増
加しており，そのため登録農薬全体では平成
16農薬年度以降増加を続けている． 
河川水・原水の2010～2017年の検出指標値

の平均値は0.031，前回の研究期間で2013～
2015年の検出指標値の平均値は0.033であった
が，今回の調査期間における検出指標値の平
均値は0.053，2018年における平均値は0.077と
これまでと比べて高い値を示した．これは目
標値が低い農薬が実際に使われ，それらを適
切にモニタリングし，検出された結果と考え
られる．   
テフリルトリオンのように近年新しく調査

対象となった農薬のうち，特に目標値の低い

農薬は検出指標値が高くなることがある．
2012年以降に登録された農薬の中で最もADI
が低く，水稲適用除草剤であるイプフェンカ
ルバゾンの実態調査を実施した．調査を実施
した神奈川県における出荷量は0.1未満とわず
かであるが，調査を実施したいずれの河川か
らもイプフェンカルバゾンが検出された．さ
らに，近年の農薬出荷量を用いて，現行の農
薬リストに記載されている農薬等の検出のお
それを再評価したところ，イプフェンカルバ
ゾン及びジウロンは，3～4地域で新たに検出
される可能性が高まっていた．イプフェンカ
ルバゾンの出荷は増加することが予想される． 
フィプロニルとその分解物も含めて神奈川

県内の5 河川で実態を調査したところ，いず
れの河川からもフィプロニルとその分解物で
あるフィプロニルスルフィドとフィプロニル
スルフォンが検出された．ピラゾレートにつ
いても加水分解産物で除草活性の本体である
DTP[4-(2,4-ジクロロベンゾイル)-1,3-ジメチル
-5-ヒドロキシピラゾール]が検出された．いず
れの農薬についても，原体そのものより分解
物の方が高い濃度で検出されることが示され
た．今後も分解物に注意する必要がある． 
既存の農薬データが少ない全国の浄水場に

おける実態調査地点では，水道原水からは35
種類，浄水からは27種類の農薬類が検出され
た．しかし，水道原水および浄水から目標値
を超える農薬類の検出は見られなかったが，
テフリルトリオン（目標値2μg/L）が採水地
点山形県最上川地域で1μg/L以上の高い濃度
で検出されるなど，検出される農薬類には地
域ごとに傾向がみられた． 
アクリロニトリル及び酸化プロピレンにつ

いて，原水，浄水の存在状況調査を実施した．
アクリロニトリルは，いずれも原水には痕跡
以上の物質は検出されなかった．酸化プロピ
レンは全ての検体において不検出であった．  

111件の給水栓水におけるニッケル濃度の
実態調査では，滞留水において管理目標値
（0.02 mg/L以下）を超過した箇所は22件みら
れたが，濃度と給水栓設置年数に関連は見ら
れなかった．連続的に100 mLずつ採水した場
合，場所により若干傾向は異なったが，500 mL
以上の放流を行えば管理値目標値及び水質基
準値を下回ることが示唆された． 
消毒副生成物：緩速ろ過におけるハロ酢酸

の制御法としての敷き込み活性炭の管理批評
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として累積色度は有効であった．ラフィド藻
培養株Gonyostomum semenと塩素を反応させ
ると、トリクロロ酢酸が主に生成し，生成能
はユーグレナ藻類Euglena gracilis や緑藻類
Micrasterias hardyiより45～70倍高かった。浄
水のトリクロロ酢酸濃度とジクロロ酢酸濃度
の比は、ラフィド藻の増殖した期間だけ上昇
していた。全国の21浄水場から配水される水
道水中のヨウ素系トリハロメタン濃度は0.01
～0.39 µg/Lであった。ジクロロヨード酢酸を
2,4,6-トリヨードフェノールと塩素の反応か
ら合成し、全ヨウ素濃度とヨウ化物イオン濃
度を測定することで、ジクロロヨード酢酸の
定量のための検量線を作成できることを示し
た。置換基がない、あるいはp位に置換基があ
るフェノール類、芳香族アミン類は、塩素処
理による2,6-ジクロロ-1,4-ベンゾキノン前駆
物質であった。全国12浄水場の全ての水道水
中のハロアセトアミド類の総濃度は0.3～3.8 
µg/Lの範囲であった。処理工程での塩素処理
で生成したハロアセトアミド類はオゾン処理
や促進酸化処理では分解されなかったが、そ
の後の生物活性炭処理で除去された。全ハロ
アセトアミド生成能の除去率は、50～75%で
あった。クロロホルム生成に関連する浄水処
理対応困難物質は、オゾン処理ならびに粒状
活性炭で処理される．シクロヘキシルアミン
の主な塩素反応物として、5つが同定された。
シクロヘキシルアミンのオゾン接触後の試料
に塩素を添加すると、オゾン接触時間18 min
以上からは異臭は検知されなかった。高度浄
水処理水と急速ろ過処理水について、臭気強
度と全揮発性窒素、トリクロラミン濃度、遊
離残留塩素濃度との関係を見たところ、全揮
発性窒素がこれらの指標のなかでは最も有効
であった．GC/O分析と臭気三点比較法を組み
合わせることにより、フェニルアラニン塩素
処理溶液の有する臭気のうち、60%を説明す
ることができた。全国15浄水場の原水を塩素
処理し、GC/Oにより生成した臭気の分析結果
から、17種類の異なる臭気が感知された。多
くの浄水場にて共通して感知された「鉄くさ
い 」 臭 気 の 原 因 物 質 は 、
2-hydroxy-3-oxopent-4-enamideである可能性が
示唆された。2-メトキシ-3,5-ジメチルピラジン
（MDMP）の臭気閾値は約1 ng/Lであった。原
水のMDMP 6 ng/Lを1 ng/L以下に低減するに
は、粉末活性炭5 mg/Lで1 h以上の接触時間， 

20 min接触では10 mg/L以上が必要であった。
流入河川に存在するクロラミン類の原因物質
の除去についてオゾン処理や粉末活性炭処理
の効果は限定的であった。 
リスク評価管理： メチダチオン(DMTP)を

含む水溶液を塩素処理し、DMTPからオキソン
体が生成されるか否かを調べるとともに、塩
素処理試料の誘発するChE活性阻害性を定量
し、ChE活性阻害性へのオキソン体の寄与を評
価した。その結果、塩素処理試料の誘発する
ChE活性阻害性には、オキソン体が大きく寄与
していることが示された。DMTPオキソン体を
DMTP原体濃度と合算して管理することが妥
当であると提言された。 
揮発性有機物のトリクロロエチレン (TCE)

とテトラクロロエチレン (PCE)やトリハロメ
タン類（THMs），ハロ酢酸類（HAAs），ホル
ムアルデヒドの暴露評価を行い，水質評価値，
割当率，間接飲水量を算出した．その結果， 
TCEについては，現行の基準値では約20％の
人が耐容一日摂取量を超える暴露量となる可
能性が示唆され，現行の基準値(10 μg/L)より
やや低い6.5 μg/Lが望ましいことが分かった．
一方，PCE，THMs，HAAsについては現行基
準値の妥当性が確認された．ホルムアルデヒ
ドについては，現行水道水質基準値2.6 mg/L
の濃度の水道水を使用しても，水道水からの
揮発からのみによって室内空気濃度が基準室
内空気中濃度ガイドライン値(100 mg/m3)を超
過する確率は5%以下であった．しかし，室内
環境におけるホルムアルデヒドの主な発生源
が建材や家具等などからの揮発であることを
踏まえ，仮にWHOの室内空気中濃度ガイドラ
イン値の20%または10%を水道水由来の揮発
分への割当率をすると，許容される水道水中
濃度はそれぞれ0.52 mg/L， 0.26 mg/Lであっ
た． 
自然災害などにより一時的に水質汚染の可

能性のある化学物質として、水質管理目標設
定項目の9項目及び要検討項目の15項目につ
いて、短期間曝露を対象とした亜急性評価値
[Subacute Reference Dose; saRfD (mg/kg/day)]の
算出を試みた。さらに、算出された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[参照値(mg/L)]を成
人及び小児を対象として算出した。亜急性参
照値は生涯曝露を対象とした目標値に対して
概ね4-40倍高い値として設定できた。 
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WHOの逐次改正で検討中のニッケル及び
有機スズについて、最近の国際的評価につい
てその情報を収集した。ニッケルについては、
動物実験における慢性影響だけでなく、ヒト
のニッケルアレルギー患者のアレルギー反応
を考慮しつつ許容値等の検討行われているこ
とが示された。有機スズ化合物（トリブチル
スズ、ジブチルスズ、トリフェニルスズ及び
ジ-n-オクチルスズ）の合計値については、HBV
（Health-based value：健康に基づいた値）を1.5 
μg/Lとすることが妥当であると考えられた。 
更に、水道用資機材から溶出し得る化学物

質の毒性調査としては、日本水道協会
（ JWWA）発行の水道用資機材自主規格
（JWWA規格）を参照し、水道資機材のめっ
き、塗装、樹脂、ゴムなどに用いられている
化学物質のリスト化を行った。その中で水道
水質の要検討項目となっているものの目標値
が設定されていない6物質を本研究の調査対
象物質に選定し、毒性情報を整理した。本調
査の結果、いずれの物質についても人健康影
響に対する毒性情報が存在し、生涯曝露を想
定した水道水質の目標値を導出し得ることが
示された。 
水質分析法：LC/UV あるいは LC/MS/MS に

よる水道水中のホルムアルデヒドおよびアセ
トアルデヒド同時分析法を開発し，さらに，
15 機関において水道水を用いた添加回収試験
を行った結果，いずれの測定機器を用いた場
合も両物質について「水道水質検査方法の妥
当性評価ガイドライン」の真度，併行精度お
よび室内精度の目標を満たした。水道水中の
臭素酸法の LC/MS/MS 分析条件を設定する
ことができた。さらに，23 機関において水道
水を用いた添加回収試験を行った結果，真度，
併行精度および室内精度の目標を満たした．
以上のことから，これらの新分析法は水道水
の標準検査法として利用可能と考えられる。 
スクリーニング分析用データベースの構築

に関しては，対象農薬リスト掲載農薬類を含
む 259農薬のうち，GC/MSデータベースに 153
を登録できた。 
さらに， GC/MS スクリーニング分析にお

ける精度の検証を，176 種を対象に複数機関，
複数の GC-MS を使用して行った．多くの農薬
で定量イオンや相対保持時間が一致し，定量
値の誤差も少ないことがわかった。しかし，
一部の結果で定量値が大きく異なる場合が認

められた．さらに，GC/MS スクリーニング分
析の評価試験を行った。その結果，マトリッ
クス負荷による定量値や保持時間への影響に
関しては，両物質間で大きな差はなかったが，
ピーク形状への影響のタイミングについては
明らかな差が認められた。このことは，早い
段階でピーク形状への影響が現れるペンシク
ロン等を基準にメンテナンス時期を判断した
方が，分析精度を確保する上で望ましいと考
えられた。 

 
これらの成果は，研究成果は学術雑誌等の

論文 36 本，学会などで 109 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 21 件，国際会議
における発表は 14件であり国際的情報発信に
も十分に行った． 

 
今後の展望および課題としては以下があげ

られる．病原ウイルスとトウガラシ微斑ウイ
ルスの原水・浄水における実態，実浄水場に
おける塩素処理を含む処理性をより詳細に調
べ，ウイルス指標としてのトウガラシ微斑ウ
イルスの有効性を確認し，具体的な指標を提
案する．レジオネラ属管理指標としても遊離
残留塩素＞0.1 mg/L の重要性を周知する．イ
プフェンカルバゾンやアミノメチルリン酸，
有機リン系農薬メチダチオン DMTP のオキソ
ン体，フィプロニル，ピラゾレートとそれら
の分解物のなど今後監視の必要性が高い農薬
があげられ，さらなる農薬の実態調査の実施
と水源における存在状況の確認を行い，水質
基準逐次改正検討会などにおける農薬リスト
の見直しのために基礎資料としての提供が期
待される．全揮発性窒素については，臭気強
度（TON）の補完測定法として，その標準化
が期待される．亜急性参照値，要検討項目の
毒性情報に関しても逐次改正検討会などに今
後の検討資料として供される可能性がある．
スクリーニング分析については，GC/MS デー
タベースにさらに 17 の農薬を登録し 170 種と
し，LC/MS/MS データベースには 204 の農薬
の登録を目指す。これらのデータベースを用
いたスクリーニング分析の適用により，水道
水質の安全性確保に貢献できると考えられる。 
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＜微生物分科会＞ 

栗田 志広 
神奈川県内広域水道企業
団  

安藤 正典 
水・環境分析技術支援ネッ
トワーク 

遠藤 卓郎 
国立感染症研究所 細菌第
一部 

大河内   由
美子 

麻布大学 生命・環境科学
部  

大谷 喜一
郎 

特定非営利活動法人グリ
ーンサイエンス２１ 

江原 和宏 東京都水道局 
今井 美江 東京都水道局 
黒木 俊郎 神奈川県衛生研究所 
中嶋 直樹 神奈川県衛生研究所 
三浦 尚之 国立保健医療科学院 
島崎 大 国立保健医療科学院 
浅田 安廣 国立保健医療科学院 
中嶋 健二 浜松市上下水道部 
玉井 拙夫 神奈川県立足柄上病院 

片山 浩之 
東京大学大学院工学研究
科 

春日 郁朗 
東京大学大学院工学研究
科 

田部井   由
紀子 

東京都健康安全研究セン
ター 

橋本 温      
県立広島大学生命環境学
部 

松島   有希
子 

桐生市水道局水質センタ
ー 

庭山 秀一 新潟市水道局 

植木 健一 新潟市水道局 

渡邉  洋大 
神奈川県企業庁水道水質
センター 

浅野 峰子 横浜市水道局 

白崎 伸隆 
北海道大学大学院工学研
究院 

 
 
＜化学物質・農薬分科会＞ 

相澤 貴子 
(公財)水道技術研究セン
ター 

井上 剛 福岡県南広域水道企業団  
江﨑 智昭 神戸市水道局  
鎌田 素之 関東学院大学 理工学部  

笠原 典秀 
神奈川県内広域水道企業
団  

桐山 秀樹 奈良県水道局  
小坂 浩司 国立保健医療科学院  

佐藤 学 
神奈川県衛生研究所 理化
学部 

高橋 英司 新潟市水道局  
石橋 美幸 千葉県水道局  
水野 俊彦 千葉県水道局  
川上 夏紀 茨城県企業局  
淺見 真紀 茨城県企業局  
関川 慎也 八戸圏域水道企業団 
三浦 晃一 仙台市水道局  
三枝 慎一
郎 

広島市水道局  

友永 裕一
郎 

広島市水道局 

成田 健太
郎 

株式会社ＮＪＳ 

谷口 佳二 神戸市水道局 
 
 
＜消毒副生成物分科会＞ 

髙田 裕志 大阪広域水道企業団 
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辻 正仁 東京都水道局 
橘高 雷太 東京都水道局 
市川 豊 東京都水道局 
佐藤 賢 茨城県企業局 
柴 雅彦 茨城県企業局 
倉田 彰弘 奈良県水道局 
城山 二郎 奈良県水道局 
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中村 英靖 阪神水道企業団 
中井 喬彦 横浜市水道局 
宮田 雅典 大阪市水道局  
北本 靖子 大阪市水道局 
山中 伸行 京都市上下水道局 
船岡 英彰 京都市上下水道局 
木村 直広  北千葉広域水道企業団 
仲田 義信 川崎市上下水道局 
小牧 裕佳子 静岡県立大学 
清宮 佳幸 千葉県水道局 
川瀬 悦郎 新潟市水道局 
庭山 秀一 新潟市水道局 

白崎 伸隆 
北海道大学大学院工学研
究院 

畑瀬 大樹 
北海道大学大学院工学研
究院 

林 寛之 北海道大学工学部 
 
 

＜リスク評価管理分科会＞ 

小林 憲弘 
国立医薬品食品衛生研究
所 

鈴木 俊也 
東京都健康安全研究セン
ター 

西村 哲治 帝京平成大学 薬学部 

山田 隆志 
国立医薬品食品衛生研究
所 

小野 敦 
国立医薬品食品衛生研究
所 

江馬 眞 
国立医薬品食品衛生研究
所 

平田 睦子 国立医薬品食品衛生研究
所 

加藤 日奈 
国立医薬品食品衛生研究
所  

川村 智子 
国立医薬品食品衛生研究
所  

高橋 美加 
国立医薬品食品衛生研究
所  

三浦 稔 国立医薬品食品衛生研究
所 

長谷川 隆
一 

国立医薬品食品衛生研究
所 

松本 真理
子 

国立医薬品食品衛生研究
所  

山口 治子 
国立医薬品食品衛生研究
所 

五十嵐 智
女 

国立医薬品食品衛生研究
所 

磯 貴子 
国立医薬品食品衛生研究
所 

城島 光司 
国立医薬品食品衛生研究
所 

井上 薫 
国立医薬品食品衛生研究
所 

町田 高広 日本水道協会 
 
 
＜水質分析法分科会＞ 
吉田 仁 大阪健康安全基盤研究所 
安達 史恵 大阪健康安全基盤研究所 
平林 達也 大阪市水道局 
佐田 麻紀 川崎市上下水道局  
柿沼 良介 川崎市上下水道局 
野村 あづ
み 

川崎市上下水道局  

五十嵐 良明 国立医薬品食品衛生研究
所  

内野 正 国立医薬品食品衛生研究
所  

土屋 裕子 国立医薬品食品衛生研究
所 

古閑 豊和 福岡県保健環境研究所 
大窪 かおり 佐賀県衛生薬業センター 
山田 早紀 佐賀県衛生薬業センター 
鈴木 俊也 東京都健康安全研究セン

ター  
木下 輝昭 東京都健康安全研究セン

ター 
小西 浩之 東京都健康安全研究セン

ター 
山崎 貴子 東京都健康安全研究セン

ター 
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小杉 有希 東京都健康安全研究セン
ター 

渡邊 喜美
代 

東京都健康安全研究セン
ター 

中川 慎也 東京都健康安全研究セン
ター 

小田 智子 東京都健康安全研究セン
ター 

井上 亘 兵庫県立健康科学研究所 
谷畑 智也 兵庫県立健康科学研究所 
川元 達彦 兵庫県立健康科学研究所 
鈴木 雅和 兵庫県立健康科学研究所 
栃本 なお
子 

兵庫県立健康科学研究所 

門上 希和
夫 

北九州市立大学環境技術
研究所 

仲野 富美 神奈川県衛生研究所 
上村 仁 神奈川県衛生研究所 
辻 清美 神奈川県衛生研究所 
古川 浩司 三重県環境保全事業団 
中村 弘揮 岐阜県公衆衛生検査セン

ター 

岩間 紀知 岐阜県公衆衛生検査セン
ター 

柴田 智弘 埼玉県水質管理センター 
齋藤 賢知 埼玉県企業局 水質管理

センター 
寺中 郁夫 埼玉県企業局 水質管理

センター 
宮本 紫織 愛媛県立衛生環境研究所 
林 幸範 横須賀市上下水道局 
大家 寿彦 横須賀市健康安全科学セ

ンター 
坂田 脩 埼玉県衛生研究所 
渡邉 弘樹 埼玉県衛生研究所 
林 千恵子 千葉県衛生研究所 
横山 結子 千葉県衛生研究所 
豊﨑  緑 千葉県衛生研究所 
粕谷 智浩 千葉県薬剤師会検査セン

ター 
浴口 典幸 千葉県薬剤師会検査セン

ター 
中島 晋也 サイエンスソフトウェア

株式会社 
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