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研究要旨 
 浄水処理プロセスにおけるウイルス除去を示す遺伝子マーカーとして，ト

ウガラシ微斑ウイルス（PMMoV）の有効性を示すことを目的として，表流

水を水源とする国内 21 箇所の浄水場において原水試料を収集し，ノロウイ

ルス GII，ロタウイルス A（RVA）および PMMoV の汚染実態を調査した．

3 年間に渡る実態調査の結果，PMMoV はヒト病原ウイルスよりも高い濃度

で原水に含まれ，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デ

ータが蓄積された．凝集–MF 膜ろ過処理，UF 膜ろ過処理を実施している実

浄水場における PMMoV の除去率はそれぞれ，0.6–1.5 log，1.7–>2.6 log であ

った．塩素耐性が高いコクサッキーウイルス B5 型（CVB5）の 9 log 不活化

に必要な CT 値は pH 7.0 で 40 mg-Cl2∙min/L 程度，pH 8.0 では 100 mg-Cl2∙min/L
程度であった．しかし，野生株の一部は基準株と比して 2.3 倍遊離塩素耐性

が高いことから，種内の遊離塩素耐性の違いを考慮する必要がある．水道事

業体の水質担当者がろ過水や浄水中の PMMoV を検査する方法を検討し，

103 copies/L のオーダーの濃度を簡便に検出できることを示した． 
 従属栄養細菌に関する実態調査を全国 21 浄水場の原水などについて行っ

た．一般細菌数との間に相関関係が確認されたが，従属栄養細菌数は一般細

菌数よりも再増殖の影響を受けやすく，目標値設定には細菌類再増殖を考慮

した上で検証する必要があることが示された．従属栄養細菌の再増殖は自由

活性アメーバ(FLA)の再増殖確認日より 3-12 日前に確認されたことから，従

属栄養細菌数が FLA 再増殖の先行指標となりうる可能性が指摘された．遊

離残留塩素が 0.4 mg/L 以上の大半の試料でレジオネラ属菌の遺伝量が定量

下限未満であった． 
 水道におけるクリプトスポリジウム対策の向上を目指して，原水における

クリプトスポリジウム等の汚染実態の把握，顕微鏡検査を遺伝子検査で補う

こと，顕微鏡検査の精度管理を行うこと，下水の検査による検査感度の向上

について検討した． 
 平成 30 年～令和 2 農薬年度間で農薬製剤出荷量に変化はなかった．農薬

原体の出荷量が減少傾向にあるが，登録農薬原体数も平成 30 農薬年度以降

は増減がなかった．令和元年度～3 年度の農薬類実態調査の結果，河川水で

は 111 種類，原水では 108 種類，浄水では 48 種類の農薬および分解物が検

出された．個別農薬評価値は，河川水では特にテフリルトリオンが高い値を

示し，それ以外ではイプフェンカルバゾン等が高い値を示した．原水ではモ

リネートも高い値を示した．エチプロールの主な塩素処理分解物としてエチ

プロールスルホンが推察された．水道事業の農薬類の測定実施の有無は，

2009 年度と 2017 年度で大きくは変わらなかった．測定農薬類数と 1 試料あ

たりの検査料金には，必ずしも関連は認められなかった．代謝を考慮した

ChE 活性阻害試験の結果メチダチオンとピリダフェンチオンについてはオ

キソン体も測定対象とすることが提言された．23 浄水場での有機フッ素化

合物（PFASs）の実態調査の結果，原水からは 18 種中 9 種が，浄水からは 21
種中 9 種が検出された．目標値（50 ng/L）を超える試料は無かった．粉末活
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性炭処理では PFAS の除去率は Log D が小さい（親水性が高い）ほど除去率

が低かった．重金属に関連する給水栓水調査の結果，通常使われている家庭

等の蛇口のごく初流水で鉛の基準値を超過する場合があり，過去の試買試験

の解析により青銅製の蛇口からの溶出が多いことが分かった．また樹脂を材

質とする給水栓の浸出性能試験で鉛が検出される場合やニッケルの水質管

理目標設定項目目標値の 1/10 を超過する事例があることなどが分かった． 
 ハロアセトアミドの濃度はトリハロメタン（THM）に対応するが，浄水中

では THM の 1 割程度以下であった．塩素酸が 0.2 mg/L を超えている地点で

は，高次亜塩注入量や貯留槽温調の未設，継ぎ足し方式補充が原因と推察さ

れた．淀川水系周辺で 3,5-ジメチルピラゾール及びその塩素化物が検出され

た．浄水処理対応困難物質（1,3,5-トリヒドロキシベンゼン，アセチルアセト

ン及びアセトンジカルボン酸）はオゾン・粒状活性炭（GAC）処理で除去が

有効である．標準天然有機物試料のジクロロベンゾキノン（2,6-dichloro-
quinone-4-chloroimide(DCQC)）生成能が高い画分は，UV254 の吸収を持つ画

分であることを示した．p-芳香族アミン類から比較的高濃度で p-quinone-4-
chloroimide (QC)が生成することを示した．ハロベンゾキノン類の細胞毒性の

強さは QC >> DCQC > DCBQ であった．マンガンイオンはクエン酸および

類似物質のハロ酢酸生成能を増加させることを示した．珪藻類オーラコセイ

ラの塩素処理により，薬品臭を有する 1-hexen-3-one が生成する．全国調査

では，消毒副生成物は，THM，トリハロ酢酸，トリハロアルデヒド，ジハロ

酢酸，ジハロアセトニトリルの順に濃度は高かった．塩素化体の消毒副生成

物濃度は関連性があった．ブロモクロロ酢酸，ブロモジクロロ酢酸の検出率

は，それぞれ目標値案の 40%超，50%超であった．未規制消毒副生成物の濃

度と基準項目には多くの物質について緩い関係性があった．オゾン注入率が

高くなると，オゾン処理でシアン化合物が増加するが，GAC 処理は有効で

あった． 
 全揮発性窒素化合物（TPN）をカルキ臭（臭気強度＞70）の管理に用いる

ことができる可能性が示された．原水の塩素処理水のカルキ臭物質としてベ

ンズアルデヒドの可能性が示され，珪藻類が多く含まれる原水の塩素処理に

おいてもトリオキサンやベンズアルデヒドの可能性が示唆された．第二，三

級アミンよりも第一級アミンは臭気生成能が高く，多くの場合トリクロラミ

ンが主なカルキ臭原因物質であり，TPN へもトリクロラミンが主に寄与して

いたが，いくつかの窒素化合物ではトリクロラミン以外が臭気強度と TPN
へ大きく寄与することが示唆された．二段階塩素処理は，アンモニア由来の

トリクロラミンと TON を低減したが，アミン類由来のものに対しては低減

しなかった．Br-が共存すると，トリクロラミンの生成が低下したが，TON が

ほとんど変わらないことから，カルキ臭を有する臭素化物の生成が推察され

た．実浄水場浄水でメチルアミン，エチルアミン・ジメチルアミンが検出さ

れたが，カルキ臭への寄与は限定的と推察された．シクロヘキシルアミンは

オゾン－活性炭処理にて 70%～程度の除去に留まったのに対し，それと塩素

の反応で生成される臭気物質である N,N-ジクロロシクロヘキシルアミンは，

粉末活性炭，あるいはオゾン処理でほぼ完全に除去できた．アンケート調査

により，水道事業体では塩素臭以外の臭気を対象としていたが，臭気の場合

は残留塩素を消去せずに，臭気強度の場合は消去している事業体と消去して

いない事業体があることが分かった． 
 揮発経由の吸入曝露や経皮曝露を合算評価すると，ベンゼンの評価値は水

質基準値の半分程度となった．ジクロロメタンと四塩化炭素に関しては，現

行の水道水質基準値濃度の水道水の利用で耐容一日摂取量（TDI）の超過が

生じる可能性は低いと算定された．短期的な水道水質汚染が生じた際に参考

とすべき参照値として水道水質基準項目のうち 6 項目について亜急性参照
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値を設定した．カドミウム，セレン，水銀の亜急性参照値は基準値の 3～10
倍以上の値となったが，ヒ素，鉛及び六価クロムの亜急性参照値は基準値と

同値となった．水道水中の目標値が設定されていない要検討項目に対する毒

性情報を収集し 6 項目について水道水中目標値の試算した．1,3-ブタジエン，

ヒドラジン，ブロモクロロ酢酸，ブロモジクロロ酢酸はそれぞれ 0.025，0.005，
0.01，0.01 mg/L と低い値となった．有機フッ素化合物の目標値は PFOS：50
～158 ng/L，PFOA：7～210 ng/L と試算され，現行の暫定目標値を含む範囲

であった． 
 陰イオン類の LC/MS/MS 一斉分析条件とバリデーション試験も実施し，

塩素酸，硝酸態窒素，亜硝酸態窒素，亜塩素酸，過塩素酸の分析条件を確立

した．GC-MS による水道水中農薬のスクリーニング分析を検討した．同一

のデータベースを用いた場合，試料毎の検出農薬数の傾向は，国立衛研と一

致した．さらに，データベース作成時と試料測定時の装置状態の違いによる

定量誤差について検証し，同一の装置で作成した検量線データベースを用い

た場合は，ほとんどの農薬が 5 倍以内の定量誤差で測定できた．定量誤差の

要因として装置感度の変化が考えられたことから，装置感度を良好な状態に

保つことが重要である．また，水道水質検査対象の農薬類を中心に 222 種の

農薬類について，LC-QTOFMS（液体クロマトグラフ-四重極飛行時間型質量

分析計）を用いたスクリーニング分析法用のデータベースを構築した．この

方法では，データを再解析することにより，後からデータベースに追加した

農薬類も同定・定量できる．実試料から同定された 74 種の農薬類の約 86％
が濃度比 0.5～2.0 で分析可能であることがわかった．また，揮発性有機化合

物（VOC）25 成分を対象に，ヘリウム代替キャリアーガスとして窒素を用い

た分析条件について検討し，水質基準項目の VOC については水質基準の

1/10 の定量下限を確保し，真度・併行精度の妥当性の目標を満たした． 
 これらの成果は学術論文や学術集会で多数公表されるとともに，厚生労働

省告示や厚生科学審議会生活環境水道部会，水質基準逐次改正検討会資料に

資された． 
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A. 研究目的 
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にある．研究目的を，微

生物，化学物質，消毒副生成物，リスク評価管

理，水質分析法について詳述すると以下のよう

である． 
微生物（ウイルス）：水道における病原ウイ

ルスのリスク管理方法として，浄水処理プロセ

スにおけるウイルス除去の指標としてトウガ

ラシ微斑ウイルス（PMMoV）を用いること，

および塩素消毒による病原ウイルスの不活化

を保証するパラメータとして CT 値（C: 遊離

塩素濃度 × T: 接触時間）を用いることを検討

した．令和元年度から令和３年度にかけては，

浄水処理プロセスにおけるウイルス除去遺伝

子マーカーとしての PMMoV の有効性，塩素消

毒における病原ウイルスの不活化を保証する

条件，および水道事業体の水質担当者が実施し

やすい PMMoV 検査方法を示すことを目的と

して，以下に示す研究タスクを実施した．1) 水
源における病原ウイルスおよび PMMoV の濃

度変動調査．2) PMMoV よりもロタウイルス A
（RVA）濃度が高かった原水試料に含まれる

RVA の遺伝子型解析．3) 表流水を水源とする

国内 21 箇所の浄水場におけるろ過水および浄

水中の PMMoV の実態調査．4) 凝集–MF 膜ろ

過処理における PMMoV の除去性評価．5) 実
浄水場の UF膜ろ過処理における PMMoVの除

去性評価．6) 塩素処理における病原ウイルス

の不活化特性評価．7) 遊離塩素，紫外線，オゾ

ン処理によるウイルスの不活化効率．8) ウイ

ルス種内の遊離塩素耐性分布幅を考慮した不

活化モデルの構築．9) 水質による遊離塩素耐

性分布幅が全体不活化率の推定に及ぼす影響

評価．10) 水道水中の PMMoV 検査方法の検討． 

微生物（細菌）：  
細菌汚染として従属栄養細菌，そして再増殖

可能な病原細菌としてレジオネラ属菌に着目

し，下記の検討を行うこととした．水質基準項

目である一般細菌数と水質管理目標設定項目

である従属栄養細菌数の関係性について評価

する．文献調査ならびに室内実験により残留塩

素消失過程におけるレジオネラ属菌，従属栄養

細菌数，自由生活性アメーバ(FLA)の再増殖を

調べ，レジオネラ汚染に対する従属栄養細菌の

指標性とレジオネラ汚染の制御方法を検討す

る．あわせて，生物活性炭処理での細菌類の挙

動に関する情報を整理する． 
微生物（寄生虫等）：  
日本全国の水道原水から年 50 件ほどの汚染

が報告され，11 年間にクリプトスポリジウム

は 618 件，ジアルジアは 573 件あった．関東地

方に検出が多かったものの，全国的な分布を示

し，場所によらず汚染に注意を要すると考えら

れた． 
水道原水の定期検査で，特異蛍光抗体で染色

されるジアルジア大の粒子が観察されたが，核

の配置が従来の鑑別基準から外れていたので，

ジアルジアとは判断されていなかった．遺伝子

検査で RT-PCR が陽性となり，げっ歯類の

Giardia microti の塩基配列が得られた．取水地

点より上流を調査し，河川水と野生のネズミの

糞便から同じ塩基配列が検出された．顕微鏡検

査が遺伝子検査によって補われ，耐塩素性病原

微生物の排出源が想定外に明らかとなった． 
クリプトスポリジウム検査の訓練により検

査技術の維持が確認できた．しかし，クリプト

スポリジウム検査は煩雑な作業を要し，回収率

が変動することがあり，定期的な訓練の必要性

を改めて認識した．陽性コントロールと河川水

試料を統一し，5 事業体間の添加回収試験を行

い，回収率は概ね 50％以上と良好であった．試

験者や事業体の間で特段の問題はなく，検査結

果の共有と比較が可能と考えられた．これまで

クリプトスポリジウム検査の精度管理には注

意が払われておらず，訓練と施設間の精度管理

を例示することで今後の改善を期待した． 
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下水道事業体の協力を得て，計 22 箇所から

137 試料を検査した．下水放流水 3 試料からク

リプトスポリジウムが検出された．ジアルジア

は，32 試料と検出が多かった．対象地域内では

この期間にクリプトスポリジウム症とジアル

ジア症の届出がなかった．従来の河川水の検査

は 1 個/10L の検出限界で行われてきたが，下

水放流水は 1 個/L で行っても汚染の恐れを判

断する目的には十分と考えられた．下水の検査

による感度の向上は有用と考えられた． 
化学物質・農薬：水道水源で使用される化学

物質・農薬の状況を把握し，水道の水質管理の

向上に資するため，実態調査を実施し，検出傾

向の解析を行った．特に水源となる流域に開放

的に使用される化学物質として量が多い農薬

について重点的に解析した．近年の使用量の増

加している農薬について，実態調査に関する検

討，実態調査，浄水処理性に関する検討を行っ

た．また，農薬類の検査体制について，水道統

計を用いた解析，アンケート調査を行った．有

機りん系農薬について，代謝を考慮した場合と

しない場合のコリンエステラーゼ（ChE）活性

阻害試験を行い，毒性（ChE 活性阻害性）に寄

与する分解物の特定を試みた．農薬以外の化学

物質では，有機フッ素化合物（PFASs）を対象

に，全国の浄水場での実態調査を行った． 
重金属に関連しては，食品安全委員会におい

て鉛ばく露低減のための取組が必要であると

されているも，鉛製給水管の残存延長が＞

4,000km であることを踏まえて，給水栓水調査

結果の解析と給水装置浸出試験等の情報収集

と解析を行った． 
消毒副生成物：ハロアセトアミド類

（HAcAms），塩素酸，塩素化パラベン，浄水処

理対応困難物質，臭気物質，ハロベンゾキノン

類（HBQs），ハロ酢酸，トリハロメタン等を対

象に，生成実態，分析技術，低減策，合理的な

管理手法について調査することを目的とした．

より詳細は以下の様である． 
ハロアセトアミド類については実態調査，ハ

ロアセトアミドの長期トレンド，生成条件およ

び処理性を行った．塩素酸の小規模施設におけ

る検出状況，塩素酸濃度に及ぼす施設規模の影

響など実態を調査し，塩素酸が水質基準を超過

した事例の原因を調査するとともに対策を講

じた．塩素化パラベン類に関する調査を行った．

浄水処理対応困難物質として 3,5-ジメチルピ

ラゾールなどの存在実態やオゾン処理及び粒

状活性炭処理による処理性についての調査を

行なった．消毒副生成物のモニタリングと制御

に関しては，ラフィド藻の発生状況と消毒副生

成物濃度の関係，消毒副生成物と蛍光有機物質

との関連，生物活性炭吸着における粒状活性炭

更生後のトリハロメタン(THM)生成能の変化，

粒状活性炭(GAC) 吸着池での消毒副生成物生

成能の除去，豪雨時の消毒副生成物の生成，マ

ンガンイオンが消毒副生成物に与える影響に

関して調査を行った．天然有機物(NOM)を用い

て有機態窒素に着目し，ハロベンゾキノン類の

前駆物質として特性解析を行い，さらにハロベ

ンゾキノン類の細胞毒性を評価した．臭気を発

する消毒副生成物として，珪藻類オーラコセイ

ラを塩素処理した際に生じる臭気について実

験的に評価を行った．シアン化合物の生成能及

び生成量，生成しやすい条件を調査した． 
全国の浄水場における消毒副生成物の網羅

的調査を行った．トリハロメタン等の現行の基

準項目が，これら未規制項目のマーカーとして

利用できるか文献と事業体から提供されたデ

ータをもとに基づき検討した． 
臭気物質：臭気の原因，対策，分析法に関し

て次のような検討を行うこととした．カルキ臭

原因物質としてトリクロラミンなど揮発性窒

素化合物が報告されている．そこで定量分析可

能な TPN（全揮発性窒素化合物）を取り上げ，

測定条件について検討し，臭気強度などとの関

連を調査する．多種の窒素化合物を対象に，カ

ルキ臭生成特性について，臭気強度（TON），

TPN，トリクロラミンの視点から評価した．さ

らに，未同定カルキ臭原因物質の構造推定を行

った．アミン類は塩素と反応し有機クロラミン

を生成して，それが異臭味の原因となる可能性

があることから，低分子量のアミン類の誘導体

化 GC/MS による分析を検討した．また，

GC/olfactometry（GC/O）のクロマトグラムの詳

細解析により，塩素処理由来の臭気原因物質や

珪藻類増殖時の浄水異臭味物質の特定を試み

た． 
塩素処理により生成する臭気物質およびそ

の前躯物質等について，粉末活性炭処理と高度

浄水処理（オゾン処理＋生物活性炭処理）での

処理性を調査した．アンモニアを含む種々の含

窒素化合物を対象に，二段階塩素処理によるカ

ルキ臭抑制効果，および Br-の共存影響につい

て，TON，TPN，トリクロラミンの視点から評

価した． 
また，臭気に関連する検査法について，水道

事業体がどのような条件で検査しているかを

調査するとともに，カルキ臭対応集としてカル

キ臭原因物質や前駆物質の分析方法，低減方法
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について整理した． 
 リスク評価管理： 
 揮発性を考慮した評価値，亜急性評価値，「要

検討項目」や PFOA 及び PFOS の毒性情報整理

と目標値の導出について検討することとした．  
 水道水質基準値の多くは，水道水からの直接

飲水による経口曝露を想定し，飲水量を 2 
L/day のデフォルト値としている．しかし，揮

発性物質の間接曝露量や飲水量の個人差は十

分に検討されていない．ベンゼン，ジクロロメ

タン，四塩化炭素の間接曝露と曝露量分布を考

量した評価値を検討した． 
要検討項目 45 項目中 20 項目について目標

値が設定されていないことから，その内，6 項

目について，毒性情報を収集し，水道水中目標

値の算出を試みることとした．さらに，ペルフ

ルオロオクタンスルホン酸（PFOS）及びペル

フルオロオクタン酸（PFOA）は，一部の水源

で検出され，国内での関心が高まっていること

から，これらの毒性情報を整理し，PBPK モデ

ルを用いた評価値の導出方法の適用について

検討を行うこととした． 
一方で，水道水質基準値等は生涯曝露を想定

して設定されているものであることから，一時

的な基準値・目標値超過時について曝露期間な

どを考慮して毒性情報を検討しておく必要が

ある．本研究では，水質基準項目から 25，水質

管理目標設定項目 9，要検討項目 15 について，

亜急性評価値 [Subacute Reference Dose; saRfD 
(mg/kg/day)]を算出し，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[参照

値 (mg/L)]の算出も行った． 
 水質分析法：塩素酸，硝酸態窒素，亜硝酸態

窒素，亜塩素酸，過塩素酸の LC/MS(/MS)一斉

分析条件を確立し，12 機関によるバリデーシ

ョン試験を実施した． 
 ガスクロマトグラフィー質量分析（GC/MS）
における保持時間，マススペクトル，検量線の

情報を予めデータベースに登録し，検査時には

標準品を測定せずに，データベースに登録され

た情報を用いて定性・定量を行う GC/MS ター

ゲットスクリーニング分析法に関して，以下の

検討を行なった．アジレント・テクノロジー社

の装置を用いて農薬スクリーニング分析デー

タベースを構築した．また，スクリーニング分

析法のバリデーション試験を実施し，同一のデ

ータベースを用いた場合の機関による定性・定

量結果の違いについて解析した．さらに，島津

製作所と日本電子の 2 台の装置で合計 7 回作

成し，各農薬の検量線の傾きや，それらの検量

線から得られる定量値を相互に比較した． 
液体クロマトグラフ-四重極飛行時間型質量

分析計（LC-QTOFMS）を用いたスクリーニン

グ分析法の開発に関しては，データベースの構

築を行い，実試料への適用を行った．また，定

量精度を向上させるためにデータベースの再

構築を実施し，農薬類スクリーニング法の定量

精度を実試料により検証した．  
また近年，GC/MS のキャリアーガスおよび

パージ・トラップ（PT）のパージガスに用いる

ヘリウムガスの入手が困難になっていること

から，ヘリウム代替キャリアーガスとして窒素

を用いた揮発性有機化合物の分析条件につい

て検討した． 
 
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（ウイルス），微生

物（細菌），微生物（寄生虫等），化学物質･農

薬，消毒副生成物，臭気物質，リスク評価管理

，水質分析法の 8 課題群－研究分科会を構築し

，研究分担者 15 名の他に 50 もの水道事業体や

研究機関などから 125 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 8 課題群に分けて，研究分科会とグ

ループを構成し，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（ウイルス）分科会（研究

分担者 4 名，研究協力者 8 名），微生物（細菌

）（研究分担者 1 名，研究協力者 3 名），微生物

（寄生虫等）（研究分担者 1 名，研究協力者 12
名），化学物質・農薬分科会（研究分担者 3 名

，研究協力者 29 名），消毒副生成物分科会（研

究分担者 3 名，研究協力者 21 名），臭気分科会

（研究分担者 3 名，研究協力者 4 名），リスク

評価管理分科会（研究分担者 2 名，研究協力者

16 名），水質分析分科会（研究分担者 2 名，研

究協力者 42 名）である． 
微生物（ウイルス），微生物（細菌），微生物

（寄生虫等），化学物質･農薬，消毒副生生物，

臭気物質，リスク評価管理，水質分析法の 8 課

題群それぞれの研究方法の詳細は，分担研究報

告書を参照されたい． 
倫理面への配慮：該当しない． 

 
C. 研究結果と考察 
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(1-1) 微生物（ウイルス） 
本研究では，浄水処理プロセスにおけるウイ

ルス除去を示す遺伝子マーカーとして，トウガ

ラシ微斑ウイルス（PMMoV）の有効性を示す

ことを目的として，表流水を水源とする国内

21 箇所の浄水場において原水試料を収集し，

ウイルスの表流水中存在形態に関する情報も

収集しながら，ノロウイルス GII，ロタウイル

ス A（RVA）および PMMoV の汚染実態を調査

した．3 年間に渡る実態調査の結果，PMMoV
は病原ウイルスよりも概ね高い濃度で原水に

含まれ，ウイルス除去指標として有用であるこ

とをサポートするデータが蓄積された（図１）．

PMMoV はノロウイルス GII よりも濃度が高く，

ノロウイルス GII が陽性だった試料は，すべて

PMMoV も陽性だった．また，PMMoV は，ほ

とんどの試料において RVA よりも濃度が高か

ったが，都市排水が含まれないと考えられる一

部の水源では，RVA の濃度の方がわずかに高

かった．RVA の遺伝子型を詳細に解析しヒト

健康リスクを適切に評価することを目的とし

て，RVA の遺伝子型特定領域を高感度に増幅

し，次世代シーケンサーを用いて解析する手法

を新たに開発した．開発した手法を PMMoV よ

りも RVA 濃度が高かった７地点の浄水場原水

試料に適用したところ，ウシやブタの RVA 遺

伝子型が高頻度で検出された．一方で２箇所の

浄水場では，雨天時に採水された試料において

ヒトの RVA 遺伝子型が優占して検出され，ヒ

ト糞便による汚染も明らかになった．RVA の

遺伝子型を解析することで汚染源となる宿主

動物を特定できること，およびその重要性が示

された． 
国内 21 箇所の浄水場において 3 年間に渡っ

てろ過水および浄水試料（それぞれ N=105）を

収集し，PMMoV の実態を調査した．PMMoV
は，ろ過水で 4.8–43%，浄水で 9.5–48%の試料

から検出され，濃度の 大値はろ過水，浄水と

もに 3.4 log10 copies/L だった． 
 凝集–MF 膜ろ過処理を実施している国内の

浄水場 Y における PMMoV の処理性を PCR 法

で評価した．その結果，ウイルスの除去率は

0.6–1.5 log であり，5 回の採水において得られ

た平均値は 1.0 log だった．この値は，浄水場

Y の凝集–MF 膜ろ過処理を模した室内実験に

おいて得られた PMMoV の除去率と同程度で

あったことから，実浄水場におけるウイルスの

除去率を室内実験により再現できることが示

された．また，UF 膜ろ過処理を実施している

国内の浄水場 Z における PMMoV の除去率を

評価した．計 5 回の採水において，浄水場 Z の

UF 膜ろ過処理による PMMoV の除去率は 1.7–
>2.6 log であり，除去率の平均値（定量下限値

以下の値を除く）は 2.1 logとなったことから，

UF 膜ろ過処理のウイルス除去への有効性が示

された． 
 塩素消毒における病原ウイルスの不活化を

保証する CT 値を検討することを目的として，

高不活化率を評価可能な大容量の実験系を用

いることにより，塩素消毒の対象となる水（塩

素処理対象水）の水質の差異がコクサッキーウ

イルス B5 型（CVB5）の不活化率に与える影

響を評価した．その結果，塩素処理対象水の pH
は，CVB5 の不活化に大きく影響し，pH 7.0 の

リン酸バッファーを用いた場合においては，9 
log 不活化に必要な CT 値は 40 mg-Cl2∙min/L 程

度であったのに対し，pH 8.0 においては，100 
mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値が必要であることが

明らかとなった（図２）．一方，実際の塩素消

毒が行われている実浄水場の砂ろ過水（pH 
7.1–7.2）を用いた場合の CVB5 の不活化率は，

pH 7.0 のリン酸バッファーを用いた場合と概

ね同程度であったことから，塩素処理対象水

（濁度が管理されている水）の pH が同程度の

場合においては，水質の差異がウイルスの不活

化に与える影響は小さいものと判断された（図

３）．本研究でこれまでに PMMoV の除去性を

評価した浄水場 X，Y，Z においては，塩素消

毒として配水池出口に至るまでに少なくとも

840–1,300 mg-Cl2∙min/L の CT 値が確保されて

いた．配水池の出口でこの程度の CT 値が確保

されていれば，塩素処理対象水の水質の差異を

考慮した場合であっても，浄水場で実施されて

いる塩素消毒により病原ウイルスの 9 log 不活

化は達成されていると判断された． 
 2002–2018 年に富山県内の下水処理場の流

入水，河川水中から検出されたコクサッキーウ

イルス B3 型（CVB3），CVB4，CVB5，エコー

ウイルス 11 型（E11）の野生株，およびそれぞ

れの基準株を用いて，遊離塩素，紫外線，およ

びオゾンによる処理性を評価した．その結果，

UV254耐性に大きな違いは見られなかった一方

で，遊離塩素やオゾンの耐性は大きく異なり，

基準株からの遺伝的な変異に伴い遊離塩素耐

性やオゾン耐性も株間で異なることが明らか

になった．遊離塩素では基準株と比して 2.3倍，

オゾンでは 2 倍程度高い耐性を有す株が存在

した．実験室株データを用いて遊離塩素及びオ

ゾンによるウイルス不活化効率を推定する際

は，実プラントの除去率が過大評価される可能
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性が示された．実際の水環境中には多様なウイ

ルスが含まれるため，耐性の違いを考慮して不

活化を予測する必要がある． 
塩素処理済み 2 次処理水が流量の多くを占

める多摩川，相模川にて F 特異 RNA ファージ

GI 型株を単離し，遊離塩素消毒試験を実施し

た．その結果，GI 型野生株の 86％で，実験室

株 MS2，fr よりも塩素耐性が高かった（多摩川

では，野生株 18 株中の 13 株，相模川では 17
株すべてで塩素耐性は，実験室株 MS2 と比べ

て有意に高かった）．さらに，実験室株 MS2 の

8 log 不活化が期待できる CT 値で，多摩川，相

模川に存在する GI 型ファージを消毒した場合，

GI 型野生株の全体不活化率が 5.3–5.6 log と算

定された．実験室株 MS2 に基づく不活化効果

の推定では，実際の不活化率を 2.4–2.7 log 程度

過大評価する可能性がある．一般に，ウイルス

の消毒効果を議論する際に実験室株を用いた

実験の知見が用いられることを考慮すると，環

境水中のウイルスの消毒効果を推測する際は，

種内の遊離塩素耐性のばらつきを算入した不

活化モデルを採用すべきである．さらに，塩素

耐性が高いことが報告されるエンテロウイル

スを幅広く調査し，遊離塩素耐性の高いウイル

スを同定した．CVB5 はほかのエンテロウイル

スの遺伝型と比べて塩素耐性が高かった．また，

CVB5 内では実験室株と比べて野生株の方が

塩素耐性が高かった．その後，水道水質がウイ

ルスの不活化に与える影響を調査し，年間を通

じて 8 log の不活化を達成するために必要な遊

離塩素 CT 値の推定を行った．水温を考慮して

8 log 不活化に必要な CT 値を推定した結果，

浄水場 α で 27.5 mg・min/L となった（例：残

留塩素濃度 0.5 mg/L の場合には，約１時間の

接触時間でウイルスを 8 log (99.999999％)不活

化が可能）． 
 水道事業体の水質担当者がろ過水や浄水中

の PMMoV を簡便に検査することを想定し，

PMMoV を添加した水道水試料を用いて検査

方法を検討した結果，Promega Wizard Enviro 
Total Nucleic Acid Kit を用いることで 40 mL の

試料から 40 μL の核酸を抽出・精製することが

でき，PMMoV 濃度を 103 copies/L に調製した

試料の 3/3 検体で PMMoV が陽性となった（図

４）．このことから，水道水に 103 copies/L のオ

ーダーで含まれる PMMoV を検出できること

がわかった．今後は，水道事業体の水質担当者

による評価を通じて，本検査方法の有用性およ

び有効性を検証する必要がある． 
 

 

 
 

図１ 水道原水中の病原ウイルスと PMMoV 濃度の関係．2018 年 1 月から 2021 年 1 月に採水さ

れた合計 147 試料のデータをプロットした． 
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図２ リン酸バッファーを用いた塩素処理に

おける CVB5 の不活化特性．白抜きの

値は定量下限値以下であったため，定

量下限値をプロットした． 
 

 
 

図３ 塩素処理対象水の水質の差異が CVB5
の不活化に与える影響．白抜きの値は

定量下限値以下であったため，定量下

限値をプロットした． 
 
 

 
 
図４ PMMoV 添加水道水試料を用いた RNA
抽出精製キットの比較．PMMoV 濃度が 106，

105，104，103 copies/L となるように調製した水

道水試料から，Qiagen RNeasy Midi Kit，Qiagen 
QIAamp Circulating Nucleic Acid Kit，bioMérieux 

NucliSENS，および Promega Wizard Enviro Total 
Nucleic Acid Kit の４つのキットを用いてウイ

ルス RNA を抽出・精製し，リアルタイム RT-
PCR で PMMoV 濃度を定量した． 
 
(1-2) 微生物（細菌） 
 生物活性炭処理での細菌挙動に関する文献

情報を整理し，バイオフィルムが形成している

生物活性炭層(BAC)内ではレジオネラ属菌や

マイコバクテリウム属菌などの細菌が定着・再

増殖し，処理水へ流出していく可能性があるた

め，BAC 処理後にこれらの細菌の流出防止を

含む適切な施設運用が重要であることが指摘

された． 
 全国 21 浄水場の原水，ろ過水，浄水の一般

細菌数と従属栄養細菌数の実態調査の測定結

果に基づき，両者の相関性を評価した結果，回

帰式は得られ相関関係が確認されたものの（図

５），浄水，ろ過水において従属栄養細菌数に

バラツキが大きく，細菌類の再増殖による影響

であると考えられた．従属栄養細菌数の目標値

設定には細菌類再増殖を考慮した上で検証す

る必要があることが示された． 
 従属栄養細菌数とレジオネラ汚染の関係性

に関する文献考察ならびに室内実験を行った．

文献調査では，従属栄養細菌数によるレジオネ

ラ陽性判定が可能とした報告が確認されたが，

相反する報告も多数あり，従属栄養細菌数レベ

ルとレジオネラ属菌数またはその陽性率の間

の関係については，議論継続中であることが明

らかとなった．これらの情報に基づき，従属栄

養細菌数とレジオネラ汚染の関係性を定量的

に評価するための，給水システムごとに異なる

特性の複合的影響をできるだけ排除可能な実

験方法の検討が必要であることを指摘した． 
文献調査を踏まえ，室内試験によりレジオネ

ラ汚染に対する従属栄養細菌数の指標性評価

に関する基礎的検討を実施した．まず，残留塩

素消失過程を模擬した微生物再増殖試験を実

施した結果，試験期間中の遊離塩素濃度変化か

ら計算された Ct (concentration  time)値が小さ

かった試料を中心に塩素処理後の試料からレ

ジオネラ属菌が確認された． 
 さらに残留塩素濃度が 0.1または 0.2 mg/Lに

調整した塩素処理試料において微生物再増殖

試験を実施した結果，レジオネラ属菌の安定的

な再増殖は確認できなかったが，自由活性アメ

ーバ(FLA)は多くの試料で再増殖が起こること

が確認された．さらに，1 試料を除いて，FLA
の再増殖確認日より 3-12 日前に従属栄養細菌
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の再増殖が確認され，特に再増殖確認日より 3
日前の従属栄養細菌数が顕著に増加していた

ことから，従属栄養細菌数が FLA 再増殖の先

行指標となりうる可能性が指摘された． 
 レジオネラ汚染の制御方法に関する検討で

は，山間部に位置する小規模な配水区域を対象

としてレジオネラ属菌に関する調査を実施し，

管網の流下過程での遊離残留塩素の減少に従

ってレジオネラ属菌や従属栄養細菌数が増加

していることが確認された．また遊離残留塩素

が 0.4 mg/L 以上の大半の試料でレジオネラ属

菌の遺伝量が定量下限未満であったことから

（図６），残留塩素の管理の重要性を改めて指

摘した． 
 さらに，室内実験に基づき，残留塩素による

生物膜の不活化，水流による生物膜の剥離，剥

離したレジオネラの不活化といった過程を把

握し，給水管内のレジオネラ存在量と残留塩素

濃度から水道水中のレジオネラ濃度を推定可

能な数理モデルを構築できた．また，間欠的な

塩素接触条件での生物膜形成やレジオネラ再

増殖の過程を把握した．生物膜の形成状況は週

0〜2 回の塩素接触条件で顕著な差は見られな

かったものの，レジオネラの再増殖は週 1 回以

上の塩素接触によって抑制される兆しが確認

された． 
 

 

 
図５ 一般細菌数と従属栄養細菌数の関係性

評価 
 
 

 
図６ 遊離残留塩素濃度と従属栄養細菌/レジ

オネラ属菌の関係 
(実線はレジオネラの定量下限．定量下限未満

の検出データは全て 0 log copies/L と表示) 
 
 
(1-3) 微生物（寄生虫） 
 日本全国の水道原水から年 50 件ほどの汚染

が報告され，11 年間にクリプトスポリジウム

は 618 件，ジアルジアは 573 件あった．関東地

方に検出が多かったものの，全国的な分布を示

し，場所によらず汚染に注意を要すると考えら

れた． 
水道原水の定期検査で，特異蛍光抗体で染色

されるジアルジア大の粒子が観察されたが，核

の配置が従来の鑑別基準から外れていたので，

ジアルジアとは判断されていなかった．遺伝子

検査で RT-PCR が陽性となり，げっ歯類の

Giardia microti の塩基配列が得られた．取水地

点より上流を調査し，河川水と野生のネズミの

糞便から同じ塩基配列が検出された．顕微鏡検

査が遺伝子検査によって補われ，耐塩素性病原

微生物の排出源が想定外に明らかとなった． 
クリプトスポリジウム検査の訓練により検

査技術の維持が確認できた．しかし，クリプト

スポリジウム検査は煩雑な作業を要し，回収率

が変動することがあり，定期的な訓練の必要性

を改めて認識した．陽性コントロールと河川水

試料を統一し，5 事業体間の添加回収試験を行

い，回収率は概ね 50％以上と良好であった．試

験者や事業体の間で特段の問題はなく，検査結

果の共有と比較が可能と考えられた．これまで

クリプトスポリジウム検査の精度管理には注

意が払われておらず，訓練と施設間の精度管理

を例示することで今後の改善を期待した． 
下水道事業体の協力を得て，計 22 箇所から

137 試料を検査した．下水放流水 3 試料からク

リプトスポリジウムが検出された．ジアルジア

-5
-4
-3
-2
-1
0
1
2
3
4
5

-4 -3 -2 -1 0 1 2 3

y= 0.930x+0.853

105

104

103

102

101

100

10-1

10-2

10-3

10-4

10-5

従
属

栄
養

細
菌

数
(C

F
U

/m
L)

10310210110010-110-210-310-4

一般細菌数(CFU/mL)

信頼区間上限95%

信頼区間下限95%



11 
 

は，32 試料と検出が多かった．対象地域内では

この期間にクリプトスポリジウム症とジアル

ジア症の届出がなかった．従来の河川水の検査

は 1 個/10L の検出限界で行われてきたが，下

水放流水は 1 個/L で行っても汚染の恐れを判

断する目的には十分と考えられた．下水の検査

による感度の向上は有用と考えられた． 
 
(2) 化学物質・農薬 
 平成 30 年～令和 2 農薬年度の農薬製剤出荷

量は 22.3 万 t，22.2 万 t，22.3 万 t とほぼ同じ

であった．用途別出荷量は，除草剤は増加に転

じているがそれ以外はこれまで通り減少傾向

にあった．原体数は令和 2 年 9 月現在 596 種類

で，農薬原体の出荷量が減少傾向にあるが登録

農薬原体数は平成 16 農薬年度以降，増加して

きたが平成 30 農薬年度以降，増減がなかった． 
 農薬製剤の登録農薬製剤数は令和 2 年 9 月

現在，4275 となっており，平成元農薬年度に登

録製剤数が大きく減少したが，令和 2 農薬年度

にはほぼ平成 30 農薬年度の水準に戻っていた．

個別の農薬ついてみると令和 2 農薬年度にお

いて出荷量が 100 t 以上の農薬原体は 44 種類

あった．平成 30 年以降新たに 22 種の化学物質

が新たに農薬として登録されており，このうち

12 種は水稲適用農薬であった．一方，平成 30
年以降，12 種が農薬登録を抹消されていた． 
 令和元年度～3 年度の農薬類実態調査の結

果，河川水では 111 種類，原水では 108 種類，

浄水では 48 種類の農薬および分解物が検出さ

れた．検出された農薬の使用用途は除草剤が約

半分を占めていた．検出された農薬のうち，対

象リスト農薬掲載農薬は，河川水では 63 種，

原水では 67 種，浄水では 29 種であった． 
 検出された農薬のうち検出濃度，個別農薬評

価値が高かった農薬類を表１，２に示す．農薬

類の検出濃度は，河川水，原水ではそれぞれ 15，
8 農薬の 大検出濃度が 1 µg/L を超過し，浄水

では 13 農薬の 大検出濃度が 0.1 µg/L を超過

していた．個別農薬評価値は，河川水では特に

テフリルトリオンが高い値を示し，それ以外で

はイプフェンカルバゾン等が高い値を示した．

原水ではモリネートも高い値を示した．浄水で

は，15 農薬の 大個別農薬評価値が 0.1 を超え

ていた．Σ値の推移を見ると，これまでの調査

と比べて，特に河川水で非常に高い Σ 値が検

出され，また，原水では比較的高い Σ値が検出

される頻度が増えているが，浄水の Σ 値は低

い値で推移していた．したがって，原水では適

切なモニタリングが，浄水ではこれまでの農薬

の検出実施を踏まえ活性炭の注入など適切な

対応を講じられた結果と考えられた． 
 エチプロールを塩素処理したところ，エチプ

ロールは検出されず，分解物が検出され，LC–
Q Exactive Focus による解析結果，この物質の

推定組成式は C11H5N4O3F3SCl2 で，エチプロー

ルスルホンであると推察された．反応時間を変

化させて検討したところ，エチプロールの主な

塩素処理分解物はエチプロールスルホンで，エ

チプロールスルホンは塩素の存在下でも比較

的安定であり，24 時間後でもその大半が存在

していることが確認された． 
 水道事業の農薬類の測定実施の有無は，2009
年度と 2017 年度で大きくは変わらなかった．

農薬類の検査体制は，測定回数が少ない方が委

託の割合が高く，測定回数が多い場合に自己検

査の割合が増える傾向にあった．測定農薬類数

と 1 試料あたりの検査料金には，必ずしも関連

は認められなかった． 
 ChE 阻害試験と代謝を考慮した ChE 活性阻

害試験を組み合わせた評価の結果，ダイアジノ

ンの塩素処理前後の ChE 阻害はダイアジノン

とダイアジノンのオキソン体でほぼ説明され

た．このことから現行の水質管理目標設定項目

におけるダイアジノンの取り扱いは妥当であ

り，オキソン体以外の分解物を測定項目に組み

込む必要はないと思われる．一方で，メチダチ

オンとピリダフェンチオンについてはそれら

のオキソン体が生成し，さらに ChE 阻害を示

したことから，オキソン体も測定対象に組み込

む必要があると提言された． 
 23 浄水場での PFASs の実態調査の結果，原

水からは 18 種中 9 種が検出され，浄水からは

21 種中 9 種が検出された．原水，浄水ともに

PFOA の濃度が も高かったが，PFOA と PFOS
の合計は， 大値のいずれも目標値（50 ng/L）
を超える試料は無かった．粉末活性炭処理では，

PFASの除去率は PFASのLog Dと関連があり，

Log D が大きい（疎水性が高い）ほど除去率が

高く，Log D が小さい（親水性が高い）ほど除

去率が低かった． 
通常使われている家庭等の蛇口のごく初流

水（6 時間以上の滞留水，100 mL）の約 3 割で

鉛の基準値を超過する場合があった．また，過

去の試買試験の解析により青銅製の蛇口から

の溶出が多いことが分かった．また樹脂を材質

とする給水栓の浸出性能試験で鉛が検出され

る場合やニッケルの水質管理目標設定項目目

標値の 1/10 を超過する事例があることなどが

分かった． 
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表１ 令和元年度～3 年度の農薬実態調査における 高検出濃度上位農薬（原水） 

 
 
表２ 令和元年度～3 年度の農薬実態調査における 高検出濃度上位農薬（浄水） 

 
 
 
 
(3) 消毒副生成物 
 ハロアセトアミド(HAcAms)の送水過程での

増加要因を把握するため，浄水に追加塩素を注

入率 0, 0.5, 1 mg/L で注入したところ，追加塩

素により HAcAms がやや増加し，さらに経過

時間が長いほどより増加した．また，水温を 10, 
20, 30 ℃で調査した結果，高水温ほど生成量が

増加した．以上より実際の送水過程では，トリ

ハロメタン等の消毒副生成物と同様に，夏季の

水温が高く，経過時間が長い地点で生成が増す

と考えられた．浄水では，水温および塩素注入

率が高い夏季に HAcAms の生成が増す傾向で

あった．また，浄水中の総トリハロメタンと同

様の生成傾向であった．また，浄水中の

HAcAms の THM に対する濃度比は 大でも１

割程度と見積もられた．粒状活性炭処理では，

毎年 20％の交換補充を行うことにより，10 年

にわたり HAcAms の一定の除去性を維持する

効果があると認められた． 

 浄水や給水栓における塩素酸の検出状況等

を確認した結果，WHO の新しい毒性評価に基

づき試算される仮想指標値 0.2 mg/L を夏季に

頻繁に超えている地点が数箇所あり，温調設

備のない次亜塩貯留槽やアンモニア態窒素濃

度等が高く次亜塩注入量が多い原水がその原

因と推察された．さらに，塩素酸の水質基準超

過事例について調査したところ，原因は，貯

蔵槽への継ぎ足し方式の補充による，次亜の

劣化であった．浄水場（所）における次亜塩素

酸ナトリウムの管理は，大規模浄水場よりも

小規模浄水所の方が難しく，小規模浄水所に

おいては，次亜塩素酸ナトリウムの貯留期間

の管理や，貯留槽設置室の温度管理等をより

適切に行う必要があるものと考えられた． 
 パラベン類及びその塩素化物：分析方法を確

立し，長沢浄水場及び多摩川流域において実

態調査を行った結果，パラベンの一種である

p-安息香酸 n-プロピル(PHMA-nP)は比較的高

農薬名 分類 用途 目標値 測定数 検出数 検出率
大検出濃度

（µg/L）
大個別

農薬評価値
1 ブロモブチド　　 対象 除草剤 100 573 407 71% 7.70 0.08
2 ベンタゾン　　　　          　 対象 除草剤 200 1022 324 32% 3.00 0.02
3 メタゾスルフロン 除草剤 433 11 3% 2.69
4 テフリルトリオン 対象 除草剤 2 862 458 53% 1.60 0.80
5 ベノミル 対象 殺菌剤 20 144 74 51% 1.50 0.08
6 モリネート 対象 除草剤 5 602 52 9% 1.30 0.26
7 ダイムロン 対象 除草剤 800 704 168 24% 1.10 0.00
8 グリホサート 対象 除草剤 2000 413 3 1% 1.00 0.00
9 ピロキロン 対象 殺菌剤 50 172 142 83% 0.98 0.02

10 ブタクロール 対象 除草剤 30 532 46 9% 0.90 0.03
11 シメトリン　　 対象 除草剤 30 84 54 64% 0.82 0.03
12 フルトラニル　　 除外 殺菌剤 200 478 32 7% 0.73 0.00
13 クミルロン 対象 除草剤 30 436 6 1% 0.70 0.02
14 ピラクロニル 対象 除草剤 10 190 162 85% 0.70 0.07
15 プレチラクロール　　 対象 除草剤 50 161 131 81% 0.68 0.01
16 キノクラミン（ACN） 対象 除草剤 5 48 35 73% 0.63 0.13
17 イマゾスルフロン その他 除草剤 200 298 22 7% 0.58 0.00
18 メトミノストロビン 対象 殺菌剤 40 172 78 45% 0.51 0.01
19 ジノテフラン その他 殺虫剤 600 278 112 40% 0.50 0.00
20 イソプロチオラン（IPT）　　   　　 対象 殺菌剤 300 204 118 58% 0.40 0.00

農薬名 分類 用途 目標値 測定数 検出数 検出率
大検出濃度

（µg/L）
大個別

農薬評価値
1 ブロモブチド　　 対象 除草剤 100 685 163 24% 2.00 0.02
2 プレチラクロール　　 対象 除草剤 50 646 36 6% 0.76 0.02
3 ブタクロール 対象 除草剤 30 566 10 2% 0.60 0.02
4 ベンタゾン　　　　          　 対象 除草剤 200 588 151 26% 0.50 0.00
5 ピロキロン 対象 殺菌剤 50 636 12 2% 0.33 0.01
6 ダラポン(DPA) 対象 除草剤 80 319 11 3% 0.30 0.00
7 カルベンダジム（MBC） 殺菌剤 154 16 10% 0.20
8 ジノテフラン その他 殺虫剤 600 310 36 12% 0.20 0.00
9 ピラクロニル 対象 除草剤 10 434 20 5% 0.20 0.02

10 フェントラザミド 対象 除草剤 10 505 3 1% 0.20 0.02
11 フルトラニル　　 除外 殺菌剤 200 364 12 3% 0.14 0.00
12 CMTBA 分解物 29 19 66% 0.14
13 トリクロピル　　 対象 除草剤 6 316 7 2% 0.11 0.02
14 シプロジニル その他 殺菌剤 0 35 1 3% 0.08
15 アミトラズ 対象 殺虫剤 6 189 3 2% 0.07 0.01
16 ブロモブチドデブロモ 酸化物 100 403 7 2% 0.07 0.00
17 ベンゾビシクロン 対象 除草剤 90 288 10 3% 0.07 0.00
18 シハロホップブチル 対象 除草剤 6 486 2 0% 0.06 0.01
19 メタゾスルフロン 除草剤 13 4 31% 0.06
20 カフェンストロール 対象 除草剤 8 626 8 1% 0.05 0.01
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い値で検出されたが，河川水の希釈などの影

響から下流の多摩川原橋では低値となった．

ただし，下水処理水からはパラベン類が存在

する可能性が示され，これらを原水とする浄

水場では消毒副生成物として塩素化パラベン

類生成の可能性がある. 
 浄水処理対応困難物質：淀川水系周辺におけ

る実態調査により，3,5-ジメチルピラゾール

(DMP)及び DMP 塩素化物が検出された．DMP
の処理法として，塩素添加前のオゾン処理と

GAC処理の有効性が示された．DMPのオゾン

処理により生成したBromo-DMPは，砂ろ過処

理では除去されず，後オゾン処理では低減可

能であるが，DMP の流入濃度及び臭化物イオ

ン濃度によっては一部残存する可能性がある

こと，ただし GAC 処理は新炭及び経年炭とも

に高い処理性を有していることを示した． 
 1,3,5-トリヒドロキシベンゼン（1.3,5-THB）

は，凝集沈澱処理において PAC の増量や pH の

制御を行ってもクロロホルム生成能，トリクロ

ロ酢酸生成能を低減することは困難であった

が，粉炭を注入することにより大幅に低減でき

た．ただし，弱塩素を注入した場合，粉炭によ

る処理性が低下することがわかった．アセトン

ジカルボン酸（ADC）は凝集沈澱処理において

PAC 注入率を増やし，pH を低く制御すること

でクロロホルム生成能，ジクロロ酢酸生成能を

低減できた．粉炭および弱塩素の注入による処

理性は高くなかった．アセチルアセトン（AA）

は弱塩素注入の有無に関わらず，粉炭により低

減可能であった．1.3,5-THB，AA 及 ADC は，

溶存オゾンが検出される条件であれば，オゾン

処理及び GAC 処理において対応が可能である． 
 消毒副生成物のモニタリングと制御：ジクロ

ロ酢酸については，給水末端における低濃度

（減少）期間が見られた．この期間におけるジ

クロロ酢酸濃度の低下は遊離残塩濃度の低下

に伴い発生したと考えられる．THM とハロ酢

酸（HAA）生成能予測について，蛍光強度と電

気伝導度に基づいたモデル式を作成する手法

を整理した．有機物指標 3 項目と THM 生成能

の関係は，沈澱処理水についてはいずれも相関

関係がみられたが，オゾン処理，BAC 処理と

処理工程が進むにつれて，相関関係は弱くなる

傾向にあった．GAC 処理水中の蛍光強度の経

年変化を測定することで，消毒副生成物生成能

の除去性を調査したところ，GAC 吸着池の通

水倍率に比例して処理水中の蛍光強度は増加

し，水温が高くなるほどその増加割合は大きい

こと，蛍光強度(Ex 330 nm/Em 430 nm)は総トリ

ハロメタン生成能との相関が高く，前躯物質の

存在量を把握する指標として有用であること

を示した．豪雨時の消毒副生成物濃度の上昇を

確認した． 
 ハロベンゾキノン類：スワニー川フルボ酸

(SRFA)とポニー湖フルボ酸(PLFA)をHPLCで

分画して各画分中のDCBQ生成能を見たとこ

ろ，いずれのNOMも，DCBQ生成能が高い画分

はUV254の吸収を持つ画分であった．一方，

UV254が低いPLFAの方がDCBQ前駆物質を多

く含むことが示された．さらに，PLFAの前駆

物質には芳香族アミン類が寄与していた．一方

で，p-芳香族アミン類から比較的高濃度でp-
quinone-4-chloroimide （QC）が生成されること

が示された．ハロベンゾキノン類について，

Chinese hamster ovary （CHO）細胞を用いた細

胞毒性評価の実験系を確立し，IC50から得られ

る細胞毒性の強さは，p-quinone-4-chloroimide 
(QC) >> ,6-dichloro-quinone-4-chloroimide 
(DCQC) > 2,6-dichloro-1,4-benzoquinone (DCBQ)
であった． 
 ハロ酢酸：マンガンイオンはクエン酸およ

びクエン酸と類似の化学構造を持つアコニッ

ト酸の HAA 生成能を増加させた． 
 珪藻の一種であるオーラコセイラの塩素処

理により，薬品臭を有する副生成物が生成し，

この物質は 1-hexen-3-one であることがわかっ

た．1-hexen-3-one は活性炭処理により 大

90%除去できることを示した．珪藻類スケレ

トネマ・サブサルサムでも塩素処理で 1-
hexen-3-one が放出または生成された． 
 全国の浄水場における消毒副生成物の網羅

的調査：10 月では，トリハロメタン，トリハロ

酢酸，トリハロアルデヒド，ジハロ酢酸，ジハ

ロアセトニトリルの順に濃度は高かった．1 月

では，トリハロメタン，トリハロ酢酸，ジハロ

酢酸，トリハロアルデヒド，ジハロアセトニト

リルの順に濃度は高かった．塩素化体の消毒副

生成物濃度は関連性があり，また，消毒副生成

物間の bromine incorporation factor (BIF)に関連

性が認められた．さらに，原水の臭化物イオン

濃度が高い場合に消毒副生成物の BIF も高い

傾向にあった． 
 分科会参加事業体によるハロ酢酸の実態調

査 
：目標値案が示されたブロモクロロ酢酸，ブロ

モジクロロ酢酸の検出率は，全国調査の方が消

毒副生成物分科会より高かった． 高値はいず

れの調査でも，それぞれ目標値案の 40%超，

50%超であった． 
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 シアン化合物：オゾン注入率とシアン化合物

濃度の関係については，夏期・冬期ともにオゾ

ン注入率が高くなると，オゾン処理水でのシア

ン化合物が増加する傾向であり夏期の 大で

0.0079 mg /L（基準値の 8 割程度）検出されて

いるが，GAC 以降の処理においては，シアン

化合物は不検出であった． 
 基準項目の未規制項目としての妥当性：未規

制消毒副生成物の濃度と総トリハロメタン等

基準項目の「緩い関係性」について，国内水道

事業体の測定データを用いて解析を行った．図

７に示すように，検出例がある多くの物質につ

いて関係性があるケースが認められ，現行の基

準項目がある程度未規制消毒副生成物の目安

（マーカー）となる可能性が示された． 
 

 
 

 
図７ 確認された関係性の例（(a),(b)C 事業体-1, (c)D 事業体-2, (d)F 事業体，（e）H 事業体-1, (f)I

事業体） 
 
 
(4) 臭気物質 
 全揮発性窒素化合物（TPN）の測定法の 適

化を試み，TPN を精度良く定量する手法を構

築した．その手法を用いて，新潟市の 2 つの浄

水場にて TPN と臭気強度の関係を調べたとこ

ろ（図８），TPN が低い場合は，臭気強度が 70
を超えるような高い臭気が観察されることは

なく，TPN をカルキ臭の管理に用いることが
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できる可能性が示された． 
 全国 8 浄水場原水を用いた塩素処理実験と

GC/O により，カルキ臭に大きく寄与する可能

性が示唆される臭気を 2 つ特定することがで

きた．GC/MS 解析と標準品を用いた GC/O に

より，一方の臭気の原因物質がベンズアルデヒ

ドである可能性が高いと推察された．一方で， 
珪藻類に由来する浄水の異臭原因物質の検出

を試みた．珪藻類（キクロテラ）を培養し，次

亜塩素酸ナトリウムを接触させた検水をにお

い嗅ぎ-GC/MS で測定したところ，不快な臭気

の強い時間帯が存在し，トリオキサンやベンズ

アルデヒドが確認された． 
 窒素化合物のうち，塩素との反応性が高いと

考えられる部位を持つ物質について 30 物質を

対象物質に選定しさらに構造（一～三級アミン，

無機物質，アミノ酸，アミノ糖）から分類した．

30 種の対象物質のカルキ臭生成能は 5 倍異な

り，アルキルアミンについては第一級アミンが

第二，三級アミンより臭気強度（TON）生成能

が高いことがわかった．トリクロラミン生成能

とカルキ臭生成能の関係を見たところ，対象物

質の多くは，トリクロラミンが主なカルキ臭原

因物質であるが，8 物質については，トリクロ

ラミン以外の物質が主なカルキ臭原因物質で

あると考えられた．TPN とカルキ臭生成能の

関係から，多くの物質の場合，TPN に寄与する

主な物質はトリクロラミンであるが，一部の物

質については，臭気強度の強い含窒素化合物，

臭気強度の低い含窒素化合物が TPN に寄与し

ていることが示された．一級アミンであるメチ

ルアミン，エチルアミン，シクロヘキシルアミ

ンのほとんどがジクロロ体へと変化している

ことがわかった．物質のほとんどがジクロロ体

へと変化していることから，これらのジクロロ

体がカルキ臭原因物質原因物質である可能性

が高い．三級アミンである N-メチルピペリジ

ンと N,N-ジメチルアニリンそれぞれを塩素処

理した生成物から，N,N-ジクロロ-N-メチルア

ミン(DCMA)とみられる物質の生成を確認し

た．生成量はメチルアミンに比較して少ないも

のの，三級アミンからジクロロ体の生成を確認

できたことは，三級アミンと塩素の反応経路を

解明するための手がかりになると期待される． 
 アンモニアを対象とした場合，二段階塩素処

理により，トリクロラミンと TON の低減効果

は認められた．一方，3 種のアミン類（シクロ

ヘキシルアミン，アラニン，プロリン）につい

ては，二段階塩素処理によるトリクロラミンと

TON の低減効果は認められなかった．また，

Br-が共存する場合，アンモニア，3 種のアミン

類のいずれもトリクロラミンの生成は低下し

た．しかし，Br-濃度が 100 g/L の場合，TON
は Br-が共存しない場合とほとんど変わらなか

ったことから，カルキ臭を有する臭素化物が生

成したと推察された．アンモニアについて，共

存する Br-濃度が 200 g/L とさらに増加すると，

TON は低下した．アンモニアを対象とした場

合，Br-濃度が 100，200 g/L のいずれでも，Br-

共存下における二段階塩素処理による TON，

トリクロラミンの低減効果は示された．また，

今回対象とした窒素化合物については，トリク

ロラミン生成量の低減に対して二段階塩素処

理が有効であることが確認できた．また，メチ

ルアミン，エチルアミン，N,N-ジメチルアニリ

ンそれぞれを塩素処理した際に生成されるジ

クロロ体の生成量の低減に対しては，二段階塩

素処理の効果が小さいことがわかった． 
 千葉県企業局の各浄水場浄水に含まれるア

ミン類を誘導体化 GC/MS 法により分析したと

ころ，メチルアミン，エチルアミン・ジメチル

アミンが検出された．検出されたアミン類は，

水源，処理方法によらず各浄水場の浄水から検

出されたことから，千葉県企業局においては浄

水中にアミン類が普遍的に存在していると考

えられた．しかし，これらのアミン類由来の臭

気強度を推定したところ，メチルアミンは 1.5
程度であり，エチルアミン・ジメチルアミンは，

臭気強度への寄与がエチルアミンであれば 3.6，
ジメチルアミンであれば 0.2であると見積もら

れ，浄水臭気への寄与は限定的であると判断さ

れた． 
 臭気物質の浄水処理性を室内実験で調べた

ところ，フェノール類とトリハロゲン化アニソ

ール類は，オゾン－活性炭処理によりほぼ完全

な除去が期待できたのに対し，臭気前駆物質で

あるシクロヘキシルアミンは 70%～程度の除

去に留まった．一方，シクロヘキシルアミンか

ら塩素との反応で生成される臭気物質である

N,N-ジクロロシクロヘキシルアミンは，粉末活

性炭，あるいはオゾン処理でほぼ完全に除去で

きた．よって，水源水質事故により，原水のシ

クロヘキシルアミン濃度が高くなった場合に

は，高度浄水処理を行う場合でも，前塩素注入

により N,N-ジクロロシクロヘキシルアミンへ

変換し，処理を行うことが効果的であると考え

られた． 
 アンケート調査により，水道事業体では，臭

気と臭気強度のいずれも塩素臭以外の臭気を

対象としていたが，臭気の場合は残留塩素を消
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去せずに，臭気強度の場合は消去している事業

体と消去していない事業体があることが分か

った．臭気強度について，残留塩素を消去して

いない事業体では，臭気の場合と同様に検査員

の経験を基に評価が行われていた．一方，残留

塩素を消去している事業体では，臭気強度の評

価に際し，塩素臭の影響は無いと考えられるが，

塩素処理によって生成した臭気のうち，用いた

還元剤によって消失されない臭気があった場

合には臭気強度に含まれていると推察された． 
 文献調査を行い，カルキ臭の対応集としてま

とめた．一部のカルキ臭原因物質は質量分析計，

比色法等により分析可能であり，また，TPN と

いった総合指標も提案されていることがわか

った．また，カルキ臭原因物質やカルキ臭前駆

物質の低減策として，活性炭処理，オゾン処理，

紫外線処理，イオン交換処理が検討され，原因

物質と前駆物質の両方に有効な場合，一方に有

効な場合があった．一部のカルキ臭原因物質は，

塩素処理条件の変更によっても低減可能であ

った．

 

 
 

図８ TPN と臭気強度の関係 
 
 
 
(5) リスク評価管理 
 揮発性を考慮したベンゼン，ジクロロメタン，

四塩化炭素の水道水質基準値の評価：経口経路

以外の間接曝露を考慮したベンゼンの水道水

質基準のリスク評価を行った．揮発経由の吸入

曝露や経皮曝露を想定すると，間接飲水を含む

飲水当量の分布の 95%ile 値を許容しうる暴露

量とすれば，飲水当量値は水質基準を算出する

際に用いられる 2 L/day の直接飲水量の 2 倍程

度であった．現行のベンゼンの水道水質基準値

10 µg/L は直接飲水量 2 L/day に基づいて算出

しているが，間接暴露を合算して考慮すれば，

現行の水質基準値の値の半分の 5 µg/L 程度が

導出された．間接暴露を考慮したジクロロメタ

ンと四塩化炭素の質基準値の評価をおこなっ

た．1-2. ジクロロメタンが基準値濃度(0.002 
mg/L)である水道水を使用した場合，TDI 6 
µg/(kg day)の超過が生じる可能性は低く，基準

値は十分に安全側にたった値であった．四塩化

炭素(0.02 mg/L)についても TDI 0.71 µg/(kg day)
超過の暴露シナリオは 7％と低かった． 
 
 水道汚染物質の亜急性評価値に関する研究：

水道水質基準項目のうち無機化合物 6 項目に

ついて短期間曝露を対象とした saRfD を用い

て亜急性参照値を算出した．カドミウム，セレ
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ン，水銀については生涯曝露を前提とした基準

値の 3～10 倍以上高い値となった．一方，ヒ素，

鉛及び六価クロムについては，亜急性参照値は

基準値と同値であった（表３）． 
 水道水質管理区分「要検討項目」の毒性情報

集及び評価値・目標値の試算： 水道水中の目

標値が設定されていない要検討項目に対する

毒性情報を収集した．その結果，6 項目（1，3-
ブタジエン，アクリル酸，ヒドラジン，酢酸ビ

ニル，ブロモクロロ酢酸，及びブロモジクロロ

酢酸）について信頼性の高い毒性情報が得られ，

水道水中目標値の試算を行うことが出来た（表

４）．この中で，1，3-ブタジエン，ヒドラジン，

ブロモクロロ酢酸及びブロモジクロロ酢酸は

閾値のない発がん性物質と考えられ，水道水中

目標値の試算結果が 0.025 mg/L，0.005 mg/L，
0.01 mg/L 及び 0.01 mg/L と低い値となった．

これらの項目については，浄水における存在に

ついて確認が必要であると考えられた． 
 PFOS 及び PFOA の POD（Point of Departure）
を設定し，それぞれ 0.1，1 mg/kg/day に対する

内部曝露量をヒト等価量に換算した結果，使用

するヒトの半減期の値に応じて，PFOS：5.9×10-

4 ～ 1.9×10-3 mg/kg/day 及び PFOA：8.4×10-4 ～ 
2.5×10-2 mg/kg/day となった．これらの値を用い

て参照用量を計算すると PFOS：2.0×10-5 ～ 
6.3×10-5 mg/kg/day，PFOA：2.8×10-6 ～ 8.4×10-

5 mg/kg/day となった．水道水中の目標値を試算

すると PFOS：50～158 ng/L，PFOA：7～210 ng/L
となり，現行の暫定目標値を含む範囲となるこ

とが示された．しかしながら，今後半減期や疫

学情報などのヒトにおける知見が集積される

事によって，より精度の高い目標値の算出が可

能となると考えられた．
 
 
表３ 成人及び小児の亜急性参照値及び基準値との比較 

項目名 
saRfD 

 (μg/kg/day) 
基準値 
(mg/L) 

成人 
(mg/L) 

比率 
小児 

(mg/L) 
比率 

カドミウ

ム 
1 0.003 0.03 10 0.01 3 

水銀 0.6 0.0005 0.02 40 0.006 12 

セレン 4 0.01 0.1 10 0.04 4 

鉛 設定できない 0.01 0.01 1 0.01 1 

ヒ素 設定できない 0.001 0.001 1 0.001 1 
六価クロ

ム 
1.7 0.02* 0.04 2 0.02 1 

注意点：この表に示した亜急性参照値は，研究班による研究成果に基づくものであり公的な指

針値等に相当するものではない．この参照値は現時点で使用可能な毒性学的知見を用いて算

定した値であり，今後，リスク評価に関する新たな知見により変更する可能性がある．また，

実際の運用等にあたっては，化学物質の物理化学的性状が利水に及ぼす影響や他法令による

指針値との整合性を考慮して参照することが必要である． 
＊基準値導出に用いられた割当率：60％ 
 
 
表４ 評価値導出に係るキースタディ・エンドポイント及び水道水目標値試算結果 

項目名 
キースタディ・エン

ドポイント 
POD UF 評価値 (mg/kg/day) 

目標値
(mg/L) 

1，3-ブタ

ジエン 
ヒト疫学 

白血病の過剰死亡 
- - 

VSD 
10-5 

0.001 0.025 

アクリル酸 

ラット２世代飲水投

与試験 
F1及びF2の仔世代

での体重増加の抑制 

NOAEL 53 100 TDI 0.53 1.3 

ヒドラジン 
ラット２年間飲水投

与試験 
肝細胞腺腫又は癌 

BMDL10 2.13 - 
VSD 
10-5 

2.13×10-4 0.005 
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酢酸ビニル 
マウス104 週間飲水

投与試験 
口腔扁平上皮癌 

BMDL10 230 
1000 TDI 0.23 0.6 

- 
VSD 
10-5 

0.023 0.6 

ブロモクロ

ロ酢酸 

マウス2年間飲水投

与試験 
肝細胞癌種 

BMDL10 3.27 - 
VSD 
10-5 

3.27×10-4 0.01 

ブロモジク

ロロ酢酸 

ラット2年間飲水投

与試験 
悪性中皮腫 

BMDL10 2.83 - 
VSD 
10-5 

2.83×10-4 0.01 

 
 
 
(6) 水質分析法 
 陰イオン類の LC/MS/MS 分析法の開発：塩

素酸，硝酸態窒素，亜硝酸態窒素（基準項目），

亜塩素酸（管理目標設定項目），過塩素酸（要

検討項目）の LC/MS(/MS)一斉分析条件を検

討した．12 機関によるバリデーション試験も

実施し，塩素酸，亜塩素酸，過塩素酸につい

ては，臭素酸と同時分析が可能であることが

示された．以上のことから，本分析法を塩素

酸については告示法に，亜塩素酸については

通知法に追加できると考えられる．ただし，

これらの陰イオンの基準値・目標値は大きく

異なるため，一斉分析を行う際には，検量線

の濃度範囲や注入量を，測定機器に合わせて

適化する必要がある．硝酸態窒素は基準値

が高く，亜硝酸態窒素は基準値が低いため，

どちらかに合わせた分析条件を設定した場

合，もう一方を同時に測定することが困難で

あることが分かった．脱塩素処理剤に関して

は，亜塩素酸以外エチレンジアミン(EDA)と
チオ硫酸ナトリウムのどちらを用いても試

験結果に大きな差はみられなかったが，亜塩

素酸に関してはチオ硫酸ナトリウムを添加

した水道水では真度が低下したことから，亜

塩素酸の分析には脱塩素処理に EDA を使用

する必要があることが分かった．以上，塩素

酸，硝酸態窒素，亜硝酸態窒素，亜塩素酸，

過塩素酸の LC/MS(/MS)一斉分析条件を確立

した． 
 GC-MS 水道水中農薬スクリーニング分析：

GC-MS データベースについて，GC-MS（アジ

レント・テクノロジー社製 8890/5977）を用

い，176 種農薬類を対象としたスクリーニン

グ分析を検討し，データベースを構築した．

その結果，176 種中 170 種でマススペクトル

イオンが検出され，既報の他メーカー（2 社）

による各成分の定量イオンと比較を行った

ところ，170 種中 144 種で同じイオンであっ

た．今後は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

用を進めることが必要である． 
スクリーニング分析法を水質検査に実運

用するためには，異なる機関・検査員で同じ

評価ができるかどうか確認する必要がある．

すなわち，定性の判断基準（I/Q 比あるいは

マススペクトルの一致度の基準），定量の判

断基準（ピーク強度，S/N 比，定量下限）を

統一する必要がある．そこで，スクリーニン

グ分析法のバリデーション試験を実施し，同

一のデータベースを用いた場合の，機関によ

る定性・定量結果の違いについて解析した．

機関による差（傾向）がみられたが，大部分

の機関の検出農薬は一致した．試料毎の検出

農薬数の傾向（中央値）は，機関 A（国立衛

研）と一致した．今回のバリデーション試験

で得られた知見を基に，今後はデータベース

および保持時間予測手法の改良を行い，定

性・定量精度の向上を図る． 
 GC/MS ターゲットスクリーニング分析

法：水道水質検査への GC/MS ターゲットス

クリーニング分析法の適用において，データ

ベース作成時と試料測定時の装置状態の違

いによる定量誤差について検証するため，水

質検査の対象農薬としてリストアップされ

ている 172 農薬を対象に，メーカーが異なる

2 台の装置（GCMS-QP2010Plus および JMS-
Q1050GC）を用いて GC/MS ターゲットスク

リーニング分析用の検量線データベースを

異なる時期に合計 7 回作成し，各農薬の検量

線の傾きや，それらの検量線から得られる定

量値を相互に比較した．各農薬の検量線の傾

きを比較した結果，いずれの装置でも各農薬

と保持時間が も近い内標を用いて作成し

た検量線が，複数回の測定で も再現性がよ

い結果となった．また，JMS-Q1050GC におい

て，装置の移設前後（2017 と 2018-1）および
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移設後（2018-2，2019，2021）に合計 5 回測

定して作成した検量線を比較した場合，移設

後に繰り返し測定して作成した検量線の方

が良好な再現性が得られたことから，検出感

度等の装置状態を一定に保つことが，良好な

定量精度を得るために重要であることが分

かった．各農薬の検量線の定量下限における

定量値を比較した結果，同一の装置で作成し

た検量線データベースを用いた場合は，ほと

んどの農薬が 5 倍以内の定量誤差で測定でき

ることが分かった．これらの結果から，水道

水に含まれる可能性の高い農薬を広く検索

した上で検出農薬の目標値の超過を評価す

るための手法として，GC/MS ターゲットスク

リーニング分析法は有用と考えられた．定量

誤差の要因として装置感度の変化が考えら

れたことから，ターゲットスクリーニング分

析法を水道水試料に適用する際には，検量線

データベース作成時と同様に良好な装置感

度を保つことが重要である．そのため，ター

ゲットスクリーニング分析時の装置状態の

評価方法の確立が今後の課題と考えられる． 
 LC-QTOFMS による農薬類スクリーニン分

析法：水道水質検査対象の農薬類を中心に

222 種の農薬類について，LC-QTOFMS（液体

クロマトグラフ-四重極飛行時間型質量分析

計）を用いたスクリーニング分析法用のデー

タベースを構築することができた．さらに，

LC-QTOFMS スクリーニング分析法を水道原

水，浄水および水道水源河川水の実試料に適

用した結果，一度の分析で対象農薬リスト掲

載農薬類だけでなく，それ以外の農薬類も多

く検出することができた．また，スクリーニ

ング法で取得したデータを再解析すること

により，後からデータベースに追加した農薬

類も同定・定量できることがわかった．この

ことより， LC-QTOFMS を用いたスクリーニ

ング法は検査法として簡便に農薬類を測定

できるだけでなく，そのデータを追加解析す

ることにより，未知の化学物質の存在状況を

把握することにも利用できることが明らか

となった．スクリーニング分析法を用いるこ

とにより，効率的な農薬類のモニタリングが

可能であることがわかった． 
さらに，LC-QTOFMS を用いたスクリーニ

ング分析法について実試料による定量精度

の評価を行った．その結果，実試料から同定

された 74 種の農薬類の約 86％が濃度比 0.5
～2.0 で分析可能であることがわかった（図

９，１０）．したがって，LC-QTOFMS を用い

たスクリーニング分析法は検査対象とする

農薬の選定や検出オーダーの把握に非常に

役立ち，簡便に農薬類を測定する手段として

有用であることが明らかになった．ただし，

定量誤差が大きかった農薬類も存在したこ

とから，これらの農薬類については引き続き

の改良とその結果の取り扱いに注意が必要

である． 
 ヘリウム代替キャリアーガスを用いた揮

発性有機化合物の分析条件の検討：分析条件

検討と，精製水・水道水の添加回収試験によ

り分析方法の妥当性を評価した結果，ヘリウ

ムガスを用いた場合と比べ全体的に感度の

低下が見られたが，水質基準の 1/10 の定量下

限まで分析は可能であり，妥当性評価の目標

を満たした． 
 
 

 
図９ 1 地点から検出された農薬類の CDB

（データベースによる定量値）/ CCC

（検量線による定量値）の分布 
 

 
 

 
図１０ 2 地点以上から検出された農薬類の

回帰係数の分布 
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D. 結論 
(1-1) 微生物（ウイルス） 

国内 21 箇所の浄水場における PMMoV の濃

度の 大値はろ過水，浄水ともに 3.4 log10 
copies/L だった．原水において PMMoV はノロ

ウイルス GII よりも濃度が高く，ノロウイルス

GII が陽性だった試料は，すべて PMMoV も陽

性だった．また，PMMoV は，ほとんどの試料

において RVA よりも濃度が高かったが，都市

排水が含まれないと考えられる一部の水源で

は，RVA の濃度の方がわずかに高かった．

PMMoV よりも RVA 濃度が高かった７地点の

浄水場原水試料に適用したところ，ウシやブタ

の RVA 遺伝子型が高頻度で検出された．凝集

–MF 膜ろ過処理と UF 膜ろ過処理による

PMMoV の除去率は 0.6–1.5 log，1.7–>2.6 log で

あった．CVB5 の 9 log 不活化に必要な CT 値

は pH7.0 で 40 mg-Cl2∙min/L，pH 8.0 で 100 mg-
Cl2∙min/L 程度であった．水環境中に存在する

エンテロウイルスの遺伝子型内で遊離塩素や

オゾンの耐性が大きく異なり，実験室株よりも

遊離塩素耐性の高い野生株が存在する．水道事

業体の水質担当者がろ過水や浄水中の

PMMoV を簡便に検査することを想定し，

PMMoV を添加した水道水試料を用いて検査

方法を検討した結果，Promega Wizard Enviro 
Total Nucleic Acid Kit を用いることで水道水に

103 copies/L のオーダーで含まれる PMMoV を

検出できることがわかった． 
(1-2) 微生物（細菌） 
 バイオフィルムが形成している BAC 内では

レジオネラ属菌などの細菌が定着・再増殖し，

処理水へ流出していく可能性がある．全国 21
浄水場の原水，ろ過水，浄水の調査では，一般

細菌数と従属栄養細菌数に相関関係が確認さ

れたものの，浄水とろ過水においてはバラツキ

が大きく，細菌類の再増殖による影響であると

考えられた．文献調査では，従属栄養細菌数に

よるレジオネラ陽性判定が可能とした報告も

あったが，相反する報告も多数あり，従属栄養

細菌数レベルとレジオネラ属菌数またはその

陽性率の間の関係については，議論継続中であ

った．室内試験ではレジオネラ属菌の安定的な

再増殖は確認できなかったが， FLA は多くの

試料で再増殖が起こり，従属栄養細菌数がその

先行指標となりうる可能性が指摘された．レジ

オネラ汚染の制御方法に関する検討では，山間

部に位置する小規模な配水区域を対象として

レジオネラ属菌に関する調査を実施し，残留塩

素（0.4 mg/L 以上）の管理の重要性を改めて指

摘した．さらに再増殖は週 1 回以上の塩素接触

によって抑制される兆しが確認された． 
(1-3) 微生物（寄生虫等） 
  日本全国の水道原水から年 50 件ほどの汚染

が報告され，11 年間にクリプトスポリジウム

は 618 件，ジアルジアは 573 件あった．クリプ

トスポリジウム検査の訓練により検査技術の

維持が確認できた．クリプトスポリジウム汚染

の検査対象を従来の河川水から下水放流水と

し 1 個/L レベルで汚染の恐れを判断すれば，

検査感度の向上には有用と考えられた． 
(2) 化学物質･農薬 
 平成 30 年～令和 2 農薬年度の農薬製剤出荷

量はほぼ 22 万 t で同じであった．平成 30 年以

降新たに 22 種の化学物質が新たに農薬として

登録されており，このうち 12 種は水稲適用農

薬であった．一方，平成 30 年以降，12 種が農

薬登録を抹消されていた．農薬類の検出濃度は，

原水では 8 農薬の 大検出濃度が 1 µg/L を超

過し，浄水では 13 農薬の 大検出濃度が 0.1 
µg/L を超過していた．個別農薬評価値は，原水

ではモリネートも高い値を示した．浄水では，

15 農薬の 大個別農薬評価値が 0.1 を超えて

いた．Σ値の推移を見ると，浄水の Σ値は低い

値で推移していた．したがって，浄水ではこれ

までの農薬の検出実施を踏まえ活性炭の注入

など適切な対応を講じられた結果と考えられ

た．エチプロールを塩素処理したところ分解物

が検出され，エチプロールスルホンであると推

察された．エチプロールスルホンは塩素の存在

下の 24 時間後でもその大半が残存していた． 
 水道事業の農薬類の委託検査において，測定

農薬類数と 1 試料あたりの検査料金には，必ず

しも関連は認められなかった．メチダチオンと

ピリダフェンチオンは塩素処理でオキソン体

が生成し，さらにChE阻害を示したことから，

オキソン体も測定対象に組み込む必要がある

と提言された． 
 23 浄水場の原水・浄水から 9 種の PAFS が

検出された．PFOA の濃度が も高かったが，

PFOA と PFOS の合計が目標値（50 ng/L）を超

える試料は無かった．粉末活性炭処理では，

Log D が大きい（疎水性が高い）PFAS ほど除

去率が高かった． 
 家庭等の蛇口のごく初流水の約 3 割で鉛の

基準値を超過する場合があり，青銅製の蛇口か

らの溶出が多かった．浸出性能試験では樹脂材

質の給水栓から鉛の検出やニッケルの目標値

1/10 超過する事例があった． 
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(3) 消毒副生成物 
 HAcAms は追加塩素により増加し，さらにト

リハロメタン等の消毒副生成物と同様に，夏季

の水温が高く，経過時間が長い地点で生成が増

すと考えられた．浄水中の HAcAms の THMs
に対する濃度は 大でも１割程度と見積もら

れた． 
 高濃度の塩素酸の事例について調査した．原

因は，貯蔵槽への継ぎ足し方式の補充による次

亜塩素酸の劣化であった．その他，温調設備が

ないことや高アンモニア態窒素濃度等のため

の高注入量があげられた．多摩川においてパラ

ベン類と下水処理水との関係が示唆されたが，

長沢浄水場における塩素化パラベン類は未検

出であった．PHMA-nP は比較的高い値で検出

されたが，下流では低値となった． 
 淀川水系周辺における実態調査では，DMP
及び DMP 塩素化物が検出された．1.3,5-THB は

弱塩素を注入した場合，粉炭による処理性が低

下する．ADC は凝集沈澱処理において高 PAC
注入率と低 pH制御でクロロホルム生成能とジ

クロロ酢酸生成能を低減できた．ジクロロ酢酸

が給水末端において低濃度（減少）期間が見ら

れ，遊離残塩濃度の低下に関連している考えら

れた． 
 THM と HAA 生成能予測について，蛍光強

度と電気伝導度に基づいたモデル式を作成す

る手法を整理した．有機物指標 3 項目と THM
生成能の関係は，沈澱処理水についてはいずれ

も相関関係がみられたが，オゾン処理，BAC 処

理と処理工程がすすむにつれ，相関関係は弱く

なる傾向にあった．蛍光強度(Ex 330 nm/Em 430 
nm)はトリハロメタン前躯物質の存在量を把

握する指標として有用である．PLFA と SRFA
の DCBQ 生成能が高い画分は UV254 の吸収を

持つ画分であった．p-芳香族アミン類から比較

的高濃度で QC が生成している．ハロベンゾキ

ノン類の CHO 細胞毒性は QC >> DCQC > 
DCBQ であった． 
 マンガンイオンはクエン酸などのHAAFPを

増加させる．珪藻オーラコセイラやスケレトネ

マ・サブサルサムの塩素処理により，薬品臭を

有する副生成物が 1-hexen-3-one が生成する． 
 全国調査では，10 月では，トリハロメタン，

トリハロ酢酸，トリハロアルデヒド，ジハロ酢

酸，ジハロアセトニトリルの順に濃度は高かっ

た．1 月では，トリハロメタン，トリハロ酢酸，

ジハロ酢酸，トリハロアルデヒド，ジハロアセ

トニトリルの順に濃度は高かった．消毒副生成

物間の BIF 関連性が認められた．ブロモクロロ

酢酸とブロモジクロロ酢酸の 高値はそれぞ

れ目標値案の 40%超，50%超であった．現行の

基準項目がある程度未規制消毒副生成物の目

安（マーカー）となる可能性が示された．オゾ

ン注入率が高くなるとシアン化合物が増加す

る傾向であったが，GAC で除去されていた． 
(4) 臭気物質  
 TPN を精度良く定量する手法を構築した．

TPN が低い場合は，臭気強度が 70 を超えるよ

うな高い臭気が観察されることはなく，TPN を

カルキ臭の管理に用いることができる可能性

が示された． 
 全国 8 浄水場原水を用いた塩素処理実験と

GC/O により，カルキ臭に大きく寄与する可能

性が示唆される臭気物質としてベンズアルデ

ヒドが推察された．珪藻類に由来の塩素処理後

の臭気物質としてトリオキサンやベンズアル

デヒドが確認された． 
 窒素化合物の内，アルキルアミンについては，

第一級アミンが第二，三級アミンより臭気

（TON）生成能が高い．一級アミンのほとんど

がジクロロ体へと変化し，カルキ臭原因物質原

因物質である可能性が高い．三級アミンからは

DCMA とみられる物質が生成した．窒素化合

物の塩素処理後の主なカルキ臭原因物質はト

リクロラミンであるが，いつくかの窒素化合物

についてはトリクロラミン以外の物質が主な

カルキ臭原因物質であると考えられた．多くの

場合，TPN に寄与する主な物質はトリクロラ

ミンであるが，一部の物質については，臭気強

度の強い含窒素化合物，臭気強度の低い含窒素

化合物が TPN に寄与していることが示された． 
 二段階塩素処理により，アンモニアや多くの

窒素化合物については，トリクロラミン，TON
の低減効果があるが，3 種のアミン類について

は，低減効果は認められなかった．しかし，Br-

が共存する場合トリクロラミンの生成は低下

した． 
 千葉県企業局の各浄水場の浄水中にアミン

類が普遍的に存在していることが分かったが，

浄水臭気への寄与は限定的であると判断され

た．臭気前駆物質であるシクロヘキシルアミン

のオゾン－活性炭処理に除去率は 70%～程度

の除去に留まった．シクロヘキシルアミンの塩

素処理臭気物質である N,N-ジクロロシクロヘ

キシルアミンは，粉末活性炭，あるいはオゾン

処理でほぼ完全に除去できた．アンケート調査

により，水道事業体では，臭気と臭気強度のい

ずれも塩素臭以外の臭気を対象としていたが，

臭気の場合は残留塩素を消去せずに，臭気強度
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の場合は消去している事業体と消去していな

い事業体があることが分かった． 
(5) リスク評価管理  
 揮発経由の吸入や経皮の間接曝露を考慮し

たベンゼンの水道水質基準のリスク評価を行

った．間接飲水込みの飲水当量値は水質基準を

算出する際に用いられる 2 L/day の直接飲水量

の 2 倍程度となり，現行の水質基準値の値の半

分の 5 µg/L 程度が導出された．間接暴露を考

慮してもジクロロメタンと四塩化炭素の水質

基準値は安全側の評価となっていた． 
 カドミウム，セレン，水銀の亜急性参照値は

水道水質基準値の 3～10 倍以上の値となった．

ヒ素，鉛及び六価クロムについては基準値と同

値であった． 
 水道水中の目標値が設定されていない要検

討項目の内，6 項目（1，3-ブタジエン，アクリ

ル酸，ヒドラジン，酢酸ビニル，ブロモクロロ

酢酸，及びブロモジクロロ酢酸）について目標

値の算出を行うことが出来た． 1，3-ブタジエ

ン，ヒドラジン，ブロモクロロ酢酸及びブロモ

ジクロロ酢酸は閾値のない発がん性物質と考

えられ，低い目標値となった． 
 有機フッ素化合物の参照用量は PFOS：
2.0×10-5 ～ 6.3×10-5 mg/kg/day，PFOA：2.8×10-

6 ～  8.4×10-5 mg/kg/day となり，目標値は

PFOS：50～158 ng/L，PFOA：7～210 ng/L と試

算され，現行の暫定目標値を含む範囲であった． 
 
(6) 水質分析法 
  LC/MS/MS 分析法により塩素酸，亜塩素酸，

過塩素酸については，臭素酸と同時分析が可能

であることが示された． 
 GC-MS（アジレント・テクノロジー社製

8890/5977）を用い 176 種農薬類のスクリーニ

ング分析データベースを構築した．さらに，ス

クリーニング分析法のバリデーション試験を

実施し，同一のデータベースを用いた場合の，

機関による定性・定量結果の違いについて解析

した．機関による差（傾向）がみられたが，大

部分の機関の検出農薬は一致した．試料毎の検

出農薬数の傾向（中央値）は，機関 A（国立衛

研）と一致した．ついで，水道水質検査への

GC/MS ターゲットスクリーニング分析法の適

用において，データベース作成時と試料測定時

の装置状態の違いによる定量誤差について検

証した．同一の装置で作成した検量線データベ

ースを用いた場合，ほとんどの農薬が 5 倍以内

の定量誤差で測定できる．定量誤差の要因とし

て装置感度の変化が考えられた． 

 水道水質検査対象の農薬類を中心に 222 種

の農薬類について，LC-QTOFMS（液体クロマ

トグラフ-四重極飛行時間型質量分析計）を用

いたスクリーニング分析法用のデータベース

を構築し，河川水などから一度の分析で対象農

薬リスト掲載農薬類だけでなく，それ以外の農

薬類も多く検出することができた．データを再

解析することにより，後からデータベースに追

加した農薬類も同定・定量できることがわかっ

た．実試料から同定された 74 種の農薬類の約

86％が濃度比 0.5～2.0 で分析可能であった． 
 窒素キャリアーガスを用いた揮発性有機化

合物の分析に関しては，ヘリウムガスを用いた

場合と比べ全体的に感度の低下が見られたが，

水質基準項目の VOC は水質基準の 1/10 まで

分析可能であり，妥当性評価の目標を満たした． 
 
E. 健康危険情報 
なし 
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坂田 脩 埼玉県衛生研究所 
渡邉 弘樹 埼玉県衛生研究所 
今井 浩一 埼玉県衛生研究所 
清野 弘孝 千葉県衛生研究所 

橋本 博之 千葉県衛生研究所 
神力 絢子 千葉県衛生研究所 
上村 仁  神奈川県衛生研究所 
仲野 富美 神奈川県衛生研究所 
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 
坂本 晃子 佐賀県衛生薬業センター 
北原 健一 佐賀県衛生薬業センター 
門上 希和夫 北九州市立大学 
寺中 郁夫 埼玉県水質管理センター 
小嶋 隼 埼玉県水質管理センター 
代  龍之介 埼玉県水質管理センター 
野村 あづみ 川崎市上下水道局 
古口 健太郎 川崎市上下水道局 
林 幸範 横須賀市上下水道局 
平林 達也 大阪市水道局 

粕谷 智浩 
(一財)千葉県薬剤師会検

査センター 

松澤 悠 
(一財)千葉県薬剤師会検

査センター 

山口 和彦 
(一財)千葉県薬剤師会検

査センター 

中村 弘揮 
(一財)岐阜県公衆衛生検

査センター 

岩間 紀知 
(一財)岐阜県公衆衛生検

査センター 

古川 浩司 
(一財)三重県環境保全事

業団 
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