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水質管理の向上に資する調査検討業務」 
 
 

研究代表者  松井佳彦   北海道大学 大学院工学研究院 
 
 
 
成果の概要 

ウイルスに関する調査検討：全国 21 箇所の浄水場の原水においてトウガラシ微斑ウイルス

（PMMoV）は，夏季は 62%，冬季は 95%の試料から 3.2–6.1 log copies/L の濃度で検出された．

ろ過水および浄水では最大で 3.1 log copies/L の濃度で検出された．また，本研究で考案した

検査方法は水道事業体において実浄水場の試料に適用可能であり，測定精度の点からも実情に

合うと考えられた．ろ過水における PMMoV の管理目標値「104 copies/L のオーダー以下」は，

達成可能であることを示すデータが蓄積された．塩素消毒耐性が特に高い病原ウイルスである

コクサッキーウイルス B5 型は 40 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 8–9 log 以上の不活化率が確認

され，さらに濁度が管理されている砂ろ過水では水質が不活化率に及ぼす影響は小さいものと

判断された．塩素処理の CT 値の増加と共にウイルスの不活化速度が低下する現象，いわゆるテ

ーリングの要因としてウイルス同士の凝集塊が示唆された．これらの知見は環境省「令和 6 年

度第 1 回水道における微生物問題検討会」おいて報告した．さらに，令和 4，5 年度の厚生労働

科学研究費補助金の成果を合わせて，指標ウイルスおよび水質・運転パラメータの管理目標値

をとりまとめた「水道におけるウイルスのリスク管理ガイドライン案」を作成した． 

細菌・寄生虫に関する調査検討：2 つの浄水場について高度浄水工程での従属栄養細菌数と

レジオネラ属菌遺伝子濃度を調査し，両者の挙動の類似性を確認した．一方で，中間塩素処理

で従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子濃度の減少度合に 1 log 程度の差が生じており，検

出方法の違いによる差異の可能性が指摘され，その差異を小さくする手段として CDDP 処理によ

る viability PCR が有用である可能性を示した．全国 21 浄水場の浄水試料でのレジオネラ属菌

遺伝子濃度と従属影響細菌数の関係式より，レジオネラ属菌の汚染に対する従属栄養細菌数の

目標値として 1.4×103 CFU/mL を示した．また，給水システムにおける滞留条件が同じであっ

ても，水源や浄水処理方法によってレジオネラの再増殖のレベルは大きく異なりうることを示

した．水道原水からの高濃度なクリプトスポリジウムの検出事例として，排出源として畜産農

家の特定と排出低減をまとめた． 

無機物に関する調査検討：鉛製給水管（以下，鉛管）使用期間中に建築された建物数と鉛管

残存件数には一定の関連があることがわかった．住宅・土地統計調査の建物数統計データから，

鉛管の残存実態（件数および延長）を把握できていない水道事業体が鉛管の残存件数を概算で

きる方法について検討した．令和 4 年度水道統計において判明している鉛管残存件数は約 200

万件であるが，残存件数を「把握していない」243 事業体の給水対象自治体（市区町村）につい

て，1970 年までに建築された住宅数（約 45 万戸）が全て鉛管を有するとして合算すると，推定

鉛管残存件数はおよそ 248 万件，1980 年までの建築住宅数（約 106 万戸）を用いた場合は，推

定合算鉛管残存件数はおよそ 309 万件となった．日本の水道の給水栓の鉛の水質検査では，流

水後 15 分滞留させて 5L を採取し，検査を行うことが定められていたが，採水や測定に係る負

担が大きいため，鉛管が使われておらず，過去検出されていない場合は 15 分滞留を省略できる

こととなった．鉛管の交換促進や具体的な対策のために効果的な方法として，平成 24（2012）
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年 3 月策定の「鉛製給水管布設替えに関する手引き」に鉛曝露の削減のための新たな内容を加

えた改訂案を作成した． 

化学物質･農薬に関する調査検討：農薬類の出荷量の傾向，2022～2024 年度の農薬類の実態

調査の結果から，フェンキノトリオンは監視の優先度の高い新規の農薬類として挙げられた．

それ以外では殺虫剤シアントラニリプロールと殺菌剤シメコナゾールが考えられた．これまで

分解物のデータが不足していた有機リン系農薬について毒性としてコリンエステラーゼ活性阻

害を評価し，検査対象とすべき分解物としてピリダフェンチオンオキソンなど４物質が挙げら

れた．令和 6 年度時点で水質管理目標設定項目の対象農薬類にリストアップされていた対象農

薬類 115 種類に対して，対象以外から格上げ候補として 13 農薬，格下げ候補として 9 農薬を提

案した．有機フッ素化合物について，一部の PFBS の発生源として，廃棄物集積地点，廃棄物埋

立地の可能性が考えられた．PFBS は他の有機フッ素化合物濃度が低い場合でも，濃度が比較的

高い場合が認められ，米国の水質基準の対象有機フッ素化合物の一つでもあり，監視が望まし

い物質の一つとして考えられた．粒状活性炭（GAC）池では PFCA は鎖長が短いほど破過速度が

大きかった．迅速小型カラム試験（RSSCT）で再現性の高い結果を得るには，カラムに充填する

活性炭量の管理および活性炭層に偏りなく通水することが重要であった． 

消毒副生成物に関する調査検討：全国の表流水の Br⁻濃度の分布状況と地域的特性を明らか

にした．未規制副生成物の全国調査により，ブロモクロロ酢酸（BCAA）とブロモジクロロ酢酸 

（BDCAA）が目標値案の 50%を超過している地点があることを示された．臭化物イオン(Br-)濃度

が高濃度の地点では，これまで検出が確認されなかったトリブロモ酢酸の検出も確認された，

BDCAA の生成量は最大で目標値（案）の濃度であった．表流水を原水とする浄水場に比較して，

地下水を原水とする浄水場では Br-濃度が高く Bromine incorporation factor（BIF）が高い値

であった．しかし，Br-が高い原水では TOC が低いため THM(トリハロメタン)-FPs， DHAA(ジハ

ロ酢酸)-FPs， THAA(トリハロ酢酸)-FPs は表流水に比べて低い値であった．前塩素処理がオゾ

ン処理における臭素酸低減に効果があることを確認した．Br-濃度や有機物濃度が極端に高い水

道原水についても，凝集沈殿と粉末活性炭処理により，BCAA と BDCAA の目標値（案）付近，あ

るいはそれ未満に生成能(FP)基準で制御することができた．これは，実際の水道システムにお

いても，BCAA と BDCAA が制御可能であることを示唆するものである，THM 濃度と消毒副生成物

グループの濃度には関連性が認められ（ジハロ酢酸を除く），さらに臭素化消毒副生成物濃度は

塩素化消毒副生成物濃度とトリハロメタン濃度から予測可能であった． 

臭気物質に関する調査検討：塩素臭（カルキ臭）に由来する臭気は，水道水の臭気強度の多

くを占めていること，また，カルキ臭を含む水道水の臭気強度は試料によって異なるものの，

多くは一定の値の範囲内にあることがわかった．水質基準項目である臭気について，告示法で

は塩素臭以外の臭気を調べると記載されているが，これらの結果より臭気の評価手法として，

本研究で用いた残留塩素を消去しない手法は，日本の水道水に適した臭気評価手法の一つとし

て利用可能であると考えられた．臭気の評価対象となる物質群の候補物質として，臭素と塩素

を両方含むトリハロアミン類のうちブロモジクロロアミン（NBrCl2）について検討したが，臭気

強度への寄与は低い可能性が示された．GC/olfactometry（GC/O）を用いベンズアルデヒド, ブ

ロモジクロロメタン, ジブロモクロロメタンの浄水カルキ臭への寄与を検討したが，それらの

寄与は極めて限定的であることが分かった．さらに，GC/O による浄水臭気の官能試験のための

試料抽出法について検討した．メチルアミンは，有機クロラミンに変換された形にて給水栓中

に存在していると考えられた． 

リスク評価に関する調査検討：EFSA では 2018 年に続いて 2020 年に再評価が行われ，PFOA，

PFNA，PFHxS 及び PFOS の 4 種合計曝露量による耐容摂取量の設定が行われ，その後，環境水の

品質基準では 24 種類の PFAS 類の相対毒性強度を用いた複合曝露評価法が提案されている．米

国 EPA では 2023 年から 2024 年にかけて PFOS,PFOA に加えて PFHxS や PFNA，HFPO-DA（GenX），
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PFBS についても第一種飲料水規則による MCL や MCLG が設定された．欧米では，同時に複数の

PFAS が検出されるため，PFAS 類は複合曝露によるリスク評価が行われるようになってきてい

る．WHO 飲料水質ガイドライン(GDWQ)の改定で用いられた TDI に現行の日本の割り当て率を適

用すると，トリクロロエチレン(TCE)の評価値は日本の基準値（10 µg/L）の約半分（4 µg/L）

になると試算された．テトラクロロエチレン(PCE)については，改訂 WHO ガイドラインでは日本

基準値（10 µg/L）より大幅に高い値（100 µg/L）に設定されている． 

水質分析法に関する調査検討：LC-MS/MS による定量分析におけるモニターイオンの違いによ

る PFOS および PFOA 直鎖体と分岐異性体の感度の違い（RRF）について知見を得た．PFAS80 物

質についてサロゲートの使用による回収率を補正する分析法に関する検討し，サロゲートを使

用した検査においても補正前の回収率は最低でも 25%は必要になると考えられた．LC-QTOFMS と

汎用性の高い LC-MS/MS を用いたスクリーニング分析法の定量精度は概ね良好であり，多くの

PFAS において誤差はスクリーニング分析として許容範囲内であった．河川水中農薬の GC/MS ス

クリーニング分析では装置状態が維持できていれば大部分の農薬については良好な定性・定量

精度が得られることが示された．農薬の異性体やオキソン体について標準品を用いずに GC-MS

で定性・定量を行法について検討し，その有効性を(5Z)-オリサストロビンを含む異性体等につ

いて示した．LC-QTOFMS を用いた農薬類スクリーニング分析法の定量精度について評価を行っ

た結果，検量線の再現性や定量精度等において概ね良好な結果が得られた．かび臭物質（ジェ

オスミン・2-MIB）の固相抽出-LC/MS/MS 分析条件の検討し，その分析法は告示法として採用で

きると考えられた． 

 

 

 

実施状況 

第 1 回全体会議  

日時：令和 6 年 6 月 27 日（木）13：30～16：40 

場所：日本水道協会 7 階会議室（同時オンライン配信） 

東京都千代田区九段南 4－8－9  

第 2 回全体会議  

日時：令和 6 年 12 月 25 日（水）13：30～16：40 

場所：日本水道協会 7 階会議室（同時オンライン配信） 

      東京都千代田区九段南 4－8－9 

分科会会議 

第 1 回ウイルス分科会会議 

日時：令和 6 年 6 月 27 日（木） 16:50～17:30 

場所：日本水道協会 7 階会議室 

東京都千代田区九段南 4-8-9 

第 2 回ウイルス分科会会議 

日時：令和 6 年 12 月 13 日（金） 14:00～17:00 

場所：東京大学工学部 14 号館 802 会議室 

東京都文京区本郷 7-3-1 

第 1 回細菌・寄生虫分科会会議 

日時：令和 6 年 6 月 27 日（木） 17:00〜18:00 

場所：オンライン 

第 2 回細菌・寄生虫分科会会議 

日時：令和 6 年 12 月 16 日（月） 10:00〜11:30 
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場所：オンライン 

第 1 回無機物分科会会議 

日時：令和 6 年 11 月 18 日（月）13:30～16:15 

19 日（火）9:00～14:30 

場所：新潟市水道局 満願寺浄水場  

新潟市秋葉区満願寺 474 番地 

新潟市水道局青山浄水場,水質管理センター 

新潟市西区青山水道 1-1 

第 1 回化学物質・農薬分科会会議 

日時：令和 6 年 6 月 27 日（木）10：00～12：30 

場所：日本水道協会７階会議室（オンライン併用） 

東京都千代田区九段南 4－8－9  

第 2 回化学物質・農薬分科会会議 

日時：令和 6 年 12 月 12 日（木）13：00～17：00 

場所：海道大学東京オフィス 大会議室 （オンライン併用） 

東京都千代田区丸の内 1 丁目 7-12 サピアタワー10 階 

第 1 回消毒副⽣成物分科会会議 

日時：令和 6 年 6⽉21⽇（金）10：00〜12：00 

場所：オンライン 

第 2 回消毒副⽣成物分科会会議 

日時：令和 6 年 12⽉6 日（金）13：00〜16：00 

場所：国⽴保健医療科学院 本館ワークショップ（701 号室）（オンライン併用） 

埼⽟県和光市南 2-3-6 

第 1 回臭気分科会会議 

日時：令和 6 年 6 月 18 日（火）13:00～15:00 

場所：オンライン 

第 2 回臭気分科会会議 

日時：令和 6 年 12 月 11 日（水）10:00～12:00 

場所：オンライン 

第１回リスク評価分科会会議 

日時：令和 6 年 10 月 2 日(水)16:00-17:30 

場所：オンライン 

第 1 回水質分析法分科会 

日時：令和 6 年 4 月 19 日 14：00〜16：00 

場所：大阪健康安全基盤研究所 

大阪府大阪市東成区中道 1 丁目 3−3 

第 2 回水質分析法分科会 

日時：令和 6 年 6 月 24 日 9：30〜12：30 

場所：国立医薬品食品衛生研究所 

川崎市川崎区殿町 3-25-26 
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２）情報収集（学会等への出席） 
No. 会議等日時 会議等名称 出席者 概要等 

1 2024/6/18-21 シンガポール国際水週間 

国立保健医療科

学院 浅見 真

理 

国際保健機関，海外の機関の最新情報収集のた

め 

https://www.siww.com.sg/ 

2 2024/7/25-27 
第 46 回京都大学環境衛生工学研

究会シンポジウム 

国立保健医療科

学院 小坂 浩

司 

研究成果の発表のため 

http://www.env.kyoto-

u.ac.jp/kyoeiken/sympo/sympo_2024.html#Pses

sion 

3 
2024/9/29-

10/4 

44th International Symposium 

on Halogenated Persistent 

Organic Pollutants (POPs)（第

44 回国際残留性有機汚染物質シン

ポジウム）(シンガポール) 

一般財団法人化

学物質評価研究

機構 広瀬明彦 

POPs(PFAS を含む)リスク評価の最新の情報収集

のため 

https://dioxin2024.org/ 

4 2024/12/8-12 

2024 Society for Risk Anlysis 

Annual Meeting (リスクアナリシ

ス学会 2024 年会)(Austin, USA) 

一般財団法人化

学物質評価研究

機構 広瀬明彦 

リスク評価手法の最新の情報収集のため 

https://www.sra.org/events-webinars/annual-

meeting/ 

5 2024/09/09-10 環境科学会 2024 年会 

地方独立行政法

人大阪健康安全

基盤研究所 

高木総吉 

研究発表・ 口頭発表 （公募）・ ポスター発

表 

https://www.ses.or.jp/conference/2024conf/ 

6 2024/09/18-27 

North Carolina State 

University, NC, USA, Sweeney 

Water Treatment Plant in 

Wilmington, NC 

Northwest Plant in Brunswick 

County, NC, Yorba Linda Water 

District, CA, 

Orange County Water District, 

CA 

北海道大学 松

井佳彦 

PFAS の浄水処理に関する情報収集 

https://ccee.ncsu.edu/people/knappe/ 

https://www.cfpua.org/Sweeney 

https://portcitydaily.com/latest-

news/2023/10/26/brunswick-officials-

begrudgingly-boost-ro-project-funding-

despite-delays/ 

https://www.wwdmag.com/plant-

profile/article/21004645/yorba-linda-water-

district 

https://ggcity.org/sites/default/files/pfas

-fact-sheet.pdf 

7 2024/11/21-22 
第６１回全国衛生化学技術協議会

年会，堺市，大阪府 

神奈川県衛生研

究所 理化学部 

佐藤学 化学物

質・農薬分科会 

研究協力者 

農薬等に関する研究成果の発表および情報収集

のため 

日時：１１月２１日，２２日 

場所：フェニーチェ堺（堺市民芸術文化ホー

ル） 

8 2024/10/8-11 

明石川浄水場,明石市，兵庫県 

令和６年度水道研究発表会，神戸

市，兵庫県 

国立保健医療科

学院 小坂 浩

司 

PFAS 処理，消毒副生成物前駆物質に関する情報

収集 

https://www.city.akashi.lg.jp/suidou/s_jous

ui_ka/jyousuijyou.html 

および 消毒副生成物に関する研究成果発表お

よび情報収集 

http://www.jwwa.or.jp/gyouji/soukai.html 

9 2024/10/8-10 

明石川浄水場,明石市，兵庫県 

令和６年度水道研究発表会，神戸

市，兵庫県 

国立保健医療科

学院 浅見 真

理 

PFAS 処理に関する情報収集 

https://www.city.akashi.lg.jp/suidou/s_jous

ui_ka/jyousuijyou.html 

および PFAS，無機物に関する研究成果発表およ

び情報収集 

http://www.jwwa.or.jp/gyouji/soukai.html 

10 2024/10/8-11 

明石川浄水場，明石市，兵庫県令

和６年度水道研究発表会，神戸

市，兵庫県 

国立保健医療科

学院三浦 尚之 

PFAS 処理，微生物に関する情報収集

https://www.city.akashi.lg.jp/suidou/s_jous

ui_ka/jyousuijyou.html およびウイルスに関す

る研究成果発表および最新知見の情報収集

http://www.jwwa.or.jp/gyouji/soukai.html 

11 2024/10/8-11 

明石川浄水場，明石市，兵庫県 

令和６年度水道研究発表会，神戸

市，兵庫県 

国立保健医療科

学院 門屋 俊

祐 ウイルス分

科会 研究協力

者 

PFAS 処理，微生物に関する情報収集 

https://www.city.akashi.lg.jp/suidou/s_jous

ui_ka/jyousuijyou.html 

および 

ウイルスに関する研究成果発表および最新知見

の情報収集 

http://www.jwwa.or.jp/gyouji/soukai.html 



6 
 

12 2024/10/9-11 
令和 6 年度水道研究発表会，神戸

市，兵庫県 

東京大学 片山 

浩之 

ウイルスに関する最新知見の情報収集 

http://www.jwwa.or.jp/gyouji/soukai.html 

13 2024/10/8-12 

明石川浄水場,明石市，兵庫県 

令和６年度水道研究発表会，神戸

市，兵庫県 

北海道大学 松

井佳彦 

PFAS 処理に関する情報収集 

https://www.city.akashi.lg.jp/suidou/s_jous

ui_ka/jyousuijyou.html 

および 

水道水及び原水における化学物質等に関する情

報収集 

http://www.jwwa.or.jp/gyouji/soukai.html 

14 
2024/11/26～

11/28 

第 61 回環境工学研究フォーラ

ム，新潟市，新潟県 

国立保健医療科

学院 三浦 尚

之 

ウイルスに関する研究成果発表および最新知見

の情報収集 

https://committees.jsce.or.jp/eec/ 

15 
2024/11/26～

11/28 

第 61 回環境工学研究フォーラ

ム，新潟市，新潟県 

国立保健医療科

学院 門屋 俊

祐 

ウイルスに関する研究成果発表および最新知見

の情報収集 

https://committees.jsce.or.jp/eec/ 

16 

11/25-28 

（11/25：前

泊） 

第 61 回環境工学研究フォーラ

ム，新潟市，新潟県 

京都大学大学院 

工学研究科 伊

藤 禎彦 

最新の情報収集のため 

https://committees.jsce.or.jp/eec/system/fi

les/第 61 回環境フォーラム_開催案内

_ver241022.pdf 

17 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，北

海道大学，札幌，北海道 

国立医薬品食品

衛生研究所 生

活衛生化学部 

第三室 土屋裕

子 水質分析法

分科会研究協力

者 

研究成果発表と情報収集 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

18 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，北

海道大学，札幌，北海道 

国立医薬品食品

衛生研究所 生

活衛生化学部 

第三室 荒川美

彩 水質分析法

分科会研究協力

者 

研究成果発表と情報収集 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

19 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，北

海道大学，札幌，北海道 

国立医薬品食品

衛生研究所 生

活衛生化学部 

第三室 石川愛 

水質分析法分科

会研究協力者 

研究成果発表と情報収集 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

20 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，北

海道大学，札幌，北海道 

国立保健医療科

学院 三浦 尚

之 

ウイルスに関する研究成果発表および最新知見

の情報収集 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

21 
2025 年 3 月 18

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，札

幌市，北海道 

北海道大学，札幌市，北海道 

北海道大学 松

井 佳彦 

水質管理に関する最新知見の情報収集 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

22 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，札

幌市，北海道 

北海道大学，札幌市，北海道 

北海学園大学 

山田 俊郎 

化学物質・農薬に関する最新知見の情報収集

ttps://www.jswe.or.jp/event/lectures/index.

html 

23 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，札

幌市，北海道 

国立保健医療科

学院浅見 真理 

最新知見の情報収集

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

24 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，札

幌市，北海道 

国立保健医療科

学院 小坂 浩

司 

研究成果の発表 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

25 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，札

幌市，北海道 

国立保健医療科

学院 門屋 俊

祐 ウイルス分

科会研究協力者 

ウイルスに関する最新知見の情報収集 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 

26 
2025 年 3 月 17

日〜19 日 

第 59 回日本水環境学会年会，札

幌市，北海道 

北海道大学，札幌市，北海道 

国立保健医療科

学院 白川 大

樹 ウイルス分

科会研究協力者 

ウイルスに関する研究成果発表，最新知見の情

報収集，および研究打合せ 

https://www.jswe.or.jp/event/lectures/index

.html 
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27 3/20-21 
第 95 回日本衛生学会学術総会，

さいたま市，埼玉県 

国立保健医療科

学院 浅見 真

理 

最新知見の情報収集 

http://jsh2025.umin.jp/outline/index.html 

28 3/20 
第 95 回日本衛生学会学術総会，

さいたま市，埼玉県 

国立保健医療科

学院 三浦 尚

之 

ウイルスに関する最新知見の情報収集 

http://jsh2025.umin.jp/outline/index.html 

29 3/21 
第 95 回日本衛生学会学術総会，

さいたま市，埼玉県 

国立保健医療科

学院 白川 大

樹 ウイルス分

科会研究協力者 

ウイルスに関する最新知見の情報収集 

http://jsh2025.umin.jp/outline/index.html 

30 2025/02/12-14 
第 35 回日本疫学会学術総会，高

知市，高知県 

国立保健医療科

学院 島﨑 大 

病原性細菌・寄生虫による水系感染症等に係る

疫学調査の報告事例を収集する． 

https://procomu.jp/jea2025/ 

31 2025/01/24-25 
⽇本⽔環境学会 PFAS 処理技術研

究委員会 第 1 回勉強会，東京 

北海道大学 松

井 佳彦 

PFAS 処理に関する情報収集 

https://www.jswe.or.jp/aboutus/research/res

earch_27/index.html 

32 3/20 
第 95 回日本衛生学会学術総会，

さいたま市，埼玉県 

北海道大学 松

井 佳彦 

最新知見の情報収集 

http://jsh2025.umin.jp/outline/index.html 
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受託調査研究  

「令和６年度水道水及び原水における化学物質等の実態を踏まえた 

水質管理の向上に資する調査検討業務」 
 

ウイルスに関する調査検討 
 

研究代表者  松井佳彦   北海道大学 大学院工学研究院 

研究分担者  片山浩之   東京大学 大学院工学系研究科 

       白崎伸隆   北海道大学 大学院工学研究院 

       増田貴則   国立保健医療科学院 統括研究官 

       三浦尚之   国立保健医療科学院 生活環境研究部 

研究協力者  小田琢也   神戸市水道局 水質試験所 

       齊藤巧介   神奈川県企業庁 水道水質センター 

       佐藤啓貴   埼玉県企業局 行田浄水場 

       水野俊彦   千葉県企業局 水質センター 

       藤原俊一郎  京都市上下水道局 技術監理室水質管理センター 

       松下 拓   北海道大学 大学院工学研究院 

       Liu Miaomiao 東京大学 大学院工学系研究科 

       鳥居将太郎  東京大学 大学院工学系研究科 

       佐野大輔   東北大学 大学院工学研究科 

       門屋俊祐   国立保健医療科学院 生活環境研究部 

       白川大樹   国立保健医療科学院 生活環境研究部 
 
 
 
 
要旨 

 本研究では，原水，ろ過水，浄水におけるウイルスの実態調査を実施し，指標ウイルス検査

方法の有用性および管理目標値を検討した．全国 21 箇所の浄水場の原水においてトウガラシ微

斑ウイルス（PMMoV）は，夏季は 62%，冬季は 95%の試料から 3.2–6.1 log copies/L の濃度で検

出された．ろ過水および浄水では最大で 3.1 log copies/L の濃度で検出された．また，本研究で

考案した検査方法を令和 4 年度から 5 年度にかけて水道事業体において浄水場の原水および処

理工程水に適用し，実態調査を行った結果をとりまとめ，国内の学会において発表した．これ

により，本検査方法は水道事業体において実浄水場の試料に適用可能であり，PMMoV の測定

および除去効率の把握に有用であることが示された．また，ろ過水における管理目標値「104 

copies/L のオーダー以下」は，達成可能であることを示すデータが蓄積された． 

 河川の増水時の水質変動において微生物リスクがどのように影響を受けているかを定量的に

把握することを目的として，濁度に加え，大腸菌の迅速測定による水質変動把握を実現するた

め，β-glucuronidase (GUS-B)活性を測定する手法の妥当性を検討した．培養法による計測数と

GUS-B 活性が非常に高い相関を示したが，一部，GUS-B 活性は高いにもかかわらず培養法では

低い値が観測された．塩素消毒の影響を受けている試料では，酵素活性は維持しつつも大腸菌

は不活化してしまっているものと考えられ，GUS-B 活性測定の有用性については改めて評価す

る必要がある． 

 塩素消毒耐性が特に高い病原ウイルスであるコクサッキーウイルス B5 型の処理性の評価を
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継続し，安全性を保証する水質・運転パラメータを検討した．その結果，リン酸バッファー，

砂ろ過水のいずれを用いた場合においても，40 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 8–9 log 以上のコク

サッキーウイルスの不活化率が確認されたことから，濁度が管理されている砂ろ過水において

は，水質の差異がコクサッキー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．ま

た，塩素処理の CT 値の増加と共にウイルスの不活化速度が低下する現象，いわゆるテーリン

グ現象が確認されたため，そのメカニズムを検討した．すなわち，孔径の異なる膜を用いたウ

イルスの分画ろ過及び分散剤添加によるウイルスの分散を実施することにより，ウイルス同士

の凝集塊の存在について検討し，テーリング現象の要因と成り得るかを議論した．コクサッキ

ーウイルスは，ウイルス同士の凝集塊を形成した状態で実験原水中に存在しているのに対し，

MS2 は，凝集塊を形成すること無く単分散した状態で存在していることが示唆された．また，

分散剤添加により予めコクサッキーウイルス同士の凝集塊を分散（解消）させた後に塩素処理

実験を実施したところ，テーリング現象は生じないことが確認された．このことから，実験原

水中のコクサッキーウイルス同士の凝集塊の存在がテーリング現象の要因であることが示唆さ

れた．以上の安全性を保証する塩素消毒の CT 値およびテーリング現象のメカニズムについて

は，環境省「令和 6 年度第 1 回水道における微生物問題検討会」おいて報告した． 

 検査方法の測定精度を考慮したろ過水における PMMoV の管理目標値を設定することを目的

として，令和 5 年度に引き続き研究分担者と研究協力者が所属する 7 機関で共通のろ過水試料

に含まれる PMMoV 濃度を測定し比較した．PMMoV 濃度がおよそ 105，104，103 copies/L のオ

ーダーで含まれるように調製した高濃度，中濃度，低濃度試料は，それぞれの機関で概ね同様

の濃度で測定され，その差は最大でもおよそ 1 log だった。このことから，ろ過水における

PMMoV の管理目標値として「104 copies/L のオーダー以下」と設定することは，測定精度の点

からも実情に合うと考えられた．以上の指標ウイルス検査方法の検討結果をとりまとめ，国内

の学会において報告した． 

 令和 4 年度および 5 年度の厚生労働科学研究費補助金と今年度の受託調査研究の 3 年間の研

究成果にもとづき，指標ウイルスおよび水質・運転パラメータの管理目標値をとりまとめた「水

道におけるウイルスのリスク管理ガイドライン案」を作成した．当該ガイドライン案には，原

水，水源流域，浄水処理における PMMoV の実態，ろ過水における PMMoV の管理目標値，

PMMoVの測定方法，管理目標値以上でPMMoVが検出された場合の対応等について記載した．

さらに，研究代表者，研究分担者，研究協力者で当該ガイドライン案を確認し，今後の課題お

よび活用方法について検討した結果を整理した． 
 
 
A. 研究目的 

 受託調査研究のウイルス関する調査検討では，ウイルスについてもわが国の水道水の安全性

を保証するために，浄水処理プロセスにおけるウイルス除去をトウガラシ微斑ウイルス

（PMMoV）を測定し監視すること，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ている． 

 令和 4 年度および 5 年度の厚生労働科学研究費補助金「水道水及び原水における化学物質等

の実態を踏まえた水質管理の向上に資する研究」（ウイルス分科会）による研究では，粉末活性

炭吸着と UF 膜ろ過を組み合わせた濃縮法と PMAxx-Enhancer-PCR 法及び ICC-PCR 法よるウイ

ルス定量にもとづき，水道原水にエンテロウイルス及びロタウイルスが感染力を有する状態で

それぞれ 10 MPN/L 程度，1–3 MPN/L 程度存在する場合があることを明らかにした 1)．この濃

度は，1 MPN をウイルス粒子 1 個と仮定すると，通常のリアルタイム PCR 法による定量値より

も少なくとも 2–3 オーダー低い値であり，リアルタイム PCR 法の定量値にもとづく管理目標値
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を検討する際の重要な知見となった．また，厳格な濁度管理（0.14 NTU 以下）を行っている国

内の 4 つの浄水場から 12 カ月間にわたって採取した実水を用いて，遊離塩素によるコクサッキ

ーウイルス B5 型の不活化効率を検討した結果，不活化効率はあまり水質に影響されない可能

性があることがわかった 2)．さらに，PMMoV の検査方法については，Promega Wizard Enviro 

Total Nucleic Acid Kit を用いた核酸の直接抽出・精製法により，103–4 copies/L のオーダーで含ま

れる PMMoV を検出できること，陰電荷膜法と組み合わせることで，ろ過水および浄水に 102 

copies/L のオーダーで含まれる PMMoV を測定できることが示された 2)． 

 今年度は，i) 実態調査にもとづく指標ウイルス検査方法の有用性の評価および管理目標値の

検討，ii) 河川の増水時の水質変動において微生物リスクがどのように影響を受けるかの定量的

把握，iii) 塩素消毒の水質・運転パラメータの検討およびテーリング現象のメカニズム解明，iv) 

指標ウイルス検査方法の検討結果のとりまとめ，および v) 指標ウイルスおよび水質・運転パラ

メータの管理目標値を提案する「水道におけるウイルスのリスク管理ガイドライン案」の作成

を目的として，以下に具体的な目的・概要を示す 5 つの研究タスクを実施した． 

 

A1. 実態調査にもとづく指標ウイルス検査方法の有用性および管理目標値の検討 

 令和 4 年度のウイルス分科会の研究において，Promega Wizard Enviro Total Nucleic Acid Kit を

用いた核酸の直接抽出・精製法を原水試料に適用した結果，当該キットによる PMMoV の検出

結果は陰電荷膜法による濃縮を行う方法と概ね一致しており（一致率は 93%），PMMoV 濃度の

測定値は当該キットの方が有意に高かった（対応のある t 検定，P<0.01）2)．今年度は，全国 21

箇所の浄水場において原水，ろ過水，浄水の PMMoV を対象とした実態調査を行うこと，およ

び水道事業体において原水と処理工程水を対象とした実態調査結果をとりまとめることで，検

査方法の有用性を示すこと，および管理目標値の検討に資するデータを蓄積することを目的と

した． 

 

A2. 水系感染リスク管理の向上に向けた水道原水の微生物濃度変動の評価 

 水道水の微生物学的安全性は，水道水質基準において大腸菌が検出されないことと規定され

ているが，大腸菌の不在だけでは水中のウイルス，原虫類に対する安全性は不十分であること

が知られている．また，一般的に我が国では水中ウイルス濃度は原虫類より高く，水系感染リ

スクは相対的に大きい． 
 定量的微生物リスク評価では，モンテカルロ法により微生物濃度を確率密度に応じてランダ

ムに設定して 1 日ごとのリスクを繰り返し計算し，合計して年間感染確率を算出している．年

間感染確率は，多くの場合，極端に微生物濃度の高い日によってほとんどを占められているこ

とが分かっており 3)，水系感染においては異常事態におけるリスク管理が重要であると考えら

れる．そこで，本研究では河川の増水時の水質変動において，微生物リスクがどのように影響

を受けているかを定量的に把握することを目的とした． 
 
A3. 塩素消毒の水質・運転パラメータの検討およびテーリング現象のメカニズム解明 

 これまでに，9 log 以上の不活化の評価が可能なウイルス濃縮法を組み合わせた大容量の塩素

処理実験系を構築し，水系感染症ウイルスの中で塩素消毒耐性が高いとされるコクサッキーウ

イルス B5 型 4)を対象に実験系を適用することにより，pH 7.0 のリン酸バッファーを用いた場合

においては，40 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値（C: 遊離塩素濃度 × T: 接触時間）で 9 log の不活化

が達成できることを報告している．また，CT 値の増加と共にコクサッキーウイルスの不活化速

度が低下する現象，すなわち，テーリング現象が生じることを報告している． 
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 また，テーリング現象の要因として，ウイルス同士の凝集塊の存在が指摘されていることか

ら 5)，今年度は，孔径の異なる膜を用いたウイルスの分画ろ過及び分散剤添加によるウイルス

の分散を実施することにより，ウイルス同士の凝集塊の存在について検討し，テーリング現象

の要因と成り得るかを議論した． 
 
A4. 指標ウイルス検査方法検討のまとめ 

 令和 5 年度のウイルス分科会の研究では，わが国の水道分野で初めて複数の機関における

PMMoV の測定濃度を比較し，測定濃度のばらつきがおよそ 1 log の範囲内であることを報告し

た 1)．機関間での測定濃度の差には，試料保管中の PMMoV 濃度の減衰の影響や機関内での試

験者間によるばらつきも確認されたため，今年度も継続して PMMoV の測定精度を評価した．

すなわち，研究分担者と研究協力者が所属する 7 機関において共通のろ過水試料に含まれる

PMMoV を測定し，測定値のばらつきの範囲を明らかにすることを目的とした． 
 
A5. PMMoV を用いた水道におけるウイルスのリスク管理ガイドラインの作成 

 わが国の水道システムにおいて病原ウイルスのリスクは，水質基準項目である一般細菌と大

腸菌の二つの代替指標と水道法に基づく衛生上の措置である塩素消毒［給水栓水における遊離

残留塩素 0.1 mg/L（結合残留塩素の場合は 0.4 mg/L）以上の保持］によって管理されている．

一方欧米では，飲料水に関する規則やガイドライン等でウイルスについて言及し，リスク管理

が始まっている 6)．わが国では，水道水源のおよそ 4 分の 3 が河川や湖沼等の地表水であり，

上流の都市で一度使用された水が下水処理水として河川に放流され，下流の都市で水道原水と

して取水されるという高度な水の循環利用が行われている流域も存在する．また，気候変動に

よる洪水や渇水の頻度や程度の増加により，水源における微生物汚染リスクが高まることが懸

念されており，ウイルスについてもリスクを管理することが求められている．以上の背景のも

と，これまでの研究成果にもとづき水道におけるウイルスのリスク管理ガイドライン案を作成

することを目的とした． 
 
B. 研究方法 

B1. 実態調査にもとづく指標ウイルス検査方法の有用性および管理目標値の検討 

 2024 年 9 月および 2025 年 1 月に国内 21 箇所の浄水場において原水，ろ過水，浄水試料（そ

れぞれ N=42）を採水した．これまでの実態調査 2)と同様に，国内の主要な河川流域をカバーす

るように北海道から九州・沖縄地方の浄水場を選定した．試料は，冷蔵状態で国立保健医療科

学院に輸送した． 

 原水試料 1 L に含まれる PMMoV は，プロセスコントロールとしてマウスノロウイルス（MNV）

を添加した後に，陰電荷膜法により濃縮した．回収したウイルス濃縮液のうち 1 mL から，

NucliSENS mini MAG (bioMérieux)を用いてウイルス RNA を抽出・精製した．MNV および

PMMoV の RNA 濃度は，既往のプライマー・プローブ，RNA UltraSense One-Step Quantitative RT-

PCR System (Thermo Fisher Scientific)，および LightCycler 480 System II (Roche Diagnostics)を用い

たリアルタイム RT-PCR 法により定量した． 

 ろ過水と浄水試料については，試料 1 L を陰電荷膜法により濃縮し，得られたウイルス濃縮

液全量（10 mL）を Promega Wizard Enviro Total Nucleic Acid に供してウイルス RNA を抽出・精

製した 2)．上述したリアルタイム RT-PCR 法を用いて，MNV および PMMoV 濃度を定量した． 

 また，令和 4 年度から 5 年度にかけて水道事業体において浄水場の原水および処理工程水試

料に本検査方法を適用し，実態調査を行った結果を今年度にとりまとめた．対象の浄水処理工

程における PMMoV 除去効率を推定し，本検査方法の有用性を評価した． 
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B2. 水系感染リスク管理の向上に向けた水道原水の微生物濃度変動の評価 

 水質変動については，迅速に測定可能な水質パラメータとして濁度が広く用いられている．

本研究では，濁度に加え，Coliminder (VWM Solutions, Vienna)を用いて大腸菌の迅速測定を実施

した．本手法は，β-glucuronidase (GUS-B)活性を測定することにより，リアルタイムに近い水中

の大腸菌測定を実現したものである 7, 8)． 

 Coliminder の測定精度を調べるため，東京湾沿岸域において雨天時合流式下水道越流水の影

響を受けていると思われる試料を採取し，Coliminder による GUS-B 活性測定結果と培養法によ

る測定結果の比較を行った．培養法としては，Chromocult Coliform Agar を用い，青紫のコロニ

ーを大腸菌としてカウントした． 
 
B3. 塩素消毒の水質・運転パラメータの検討およびテーリング現象のメカニズム解明 

B3.1. 使用したウイルスの培養及び定量 

 本研究で実施した塩素消毒の室内添加実験においては，コクサッキーウイルス B5 型 Faulkner

株（1 本鎖 RNA ウイルス，直径: 22–30 nm）及び大腸菌ファージ MS2（1 本鎖 RNA ウイルス，

直径: 26 nm）を使用した．コクサッキーウイルスは，宿主細胞である BGM 細胞を用いて培養

した．一方，MS2 は，宿主細菌である大腸菌を用いて培養した．感染性を有するウイルス濃度

の定量は，それぞれのウイルスの宿主細胞/宿主細菌を用いたプラック形成法にて行った． 
 
B3.2. 大容量の塩素処理実験 

 塩素消毒におけるウイルスの高不活化率を評価するため，大容量の塩素処理実験を実施した． 

 コクサッキーウイルスを用いた実験においては，約 5 ºC に調整した pH 7.0 の 0.01 M リン酸

バッファー，あるいは，凝集沈澱–砂ろ過処理を実施している浄水場において採水した前/中間

塩素添加の無い砂ろ過水（2024 年 2 月採水；pH: 7.0，濁度: 0.12 NTU，DOC: 0.5 mg/L，UV260: 

0.008 cm-1，アルカリ度: 10.6 mg-CaCO3/L）に，培養・精製したコクサッキーウイルスを105 PFU/mL

程度になるように添加したものを実験原水とし，角型タンクに 70 L 添加した．ここに，初期塩

素濃度が 0.9 mg-Cl2/L 程度になるように次亜塩素酸ナトリウムを添加し，直ちに 2 台の撹拌機

（攪拌翼）を用いてそれぞれ 200 rpm にて攪拌した（塩素処理終了時まで攪拌を継続すると共

に，タンクの側面及び底面を保冷材で覆うことにより低水温条件を維持した）．塩素添加前の原

水及び塩素添加後の塩素処理水を経時的に採水し，塩素処理水については，チオ硫酸ナトリウ

ムにより残留塩素を中和した後，必要に応じて再生セルロース製のタンジェンタルフローUF 膜

（分画分子量: 1,000 kDa）を用いて 70 mL まで濃縮し，それぞれの試料の感染性を有するコク

サッキーウイルス濃度をプラック形成法にて定量することにより，塩素処理におけるコクサッ

キーウイルスの不活化率（Log 不活化率（Log[N0/N]；N0: 原水の感染性を有するコクサッキー

ウイルス濃度，N: 処理後の感染性を有するコクサッキーウイルス濃度））を算出した． 
 
B3.3. 分散剤を用いた塩素処理実験 

 ウイルス添加後の実験原水（リン酸バッファー，コクサッキーウイルスを用いた場合におい

ては 70 L，MS2 を用いた場合においては 10 L）に，ヘキサメタリン酸ナトリウムを 100 mg/L

になるように添加し，直ちに 60 分間攪拌（MS2 を用いた場合においては，冷蔵庫内にて約 5 ºC

を維持）した．ここに，初期塩素濃度が 0.9 mg-Cl2/L 程度になるように次亜塩素酸ナトリウム

を添加し，塩素処理終了時まで攪拌を継続した．塩素添加前の原水及び塩素添加後の塩素処理

水を経時的に採水し，塩素処理水については，チオ硫酸ナトリウムにより残留塩素を中和した

後，それぞれの試料の感染性を有するウイルス濃度をプラック形成法にて定量することにより，
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ウイルス同士の凝集塊を分散させた状態での塩素処理におけるウイルスの不活化率を算出した．

対照として，ヘキサメタリン酸ナトリウムを添加しない条件でも実験を行い，結果を比較した． 
 
B3.4. 膜ろ過したウイルス溶液を用いた塩素処理実験 

 ウイルス同士の凝集塊の存在がウイルスの塩素処理性に与える影響を評価するため，膜ろ過

により予め凝集塊を除去したウイルス溶液を用いた大容量の塩素処理実験を実施した． 

 培養・精製したコクサッキーウイルスをセルロース混合エステル製の膜（孔径: 0.22，0.05 µm）

にてろ過した後，約 5 ºC に調整した pH 7.0 の 0.01 M リン酸バッファーに，104–5 PFU/mL 程度

になるように添加したものを実験原水とし，角型タンクに 10 L 添加した．ここに，初期塩素濃

度が 0.9 mg-Cl2/L 程度になるように次亜塩素酸ナトリウムを添加し，直ちに 1 台の撹拌機（攪

拌翼）を用いてそれぞれ 200 rpm にて攪拌した（塩素処理終了時まで攪拌を継続すると共に，

タンクの側面及び底面を保冷材で覆うことにより低水温条件を維持した）．塩素添加前の原水及

び塩素添加後の塩素処理水を経時的に採水し，塩素処理水については，チオ硫酸ナトリウムに

より残留塩素を中和した後，それぞれの試料の感染性を有するコクサッキーウイルス濃度をプ

ラック形成法にて定量することにより，膜ろ過により予め凝集塊を除去した状態での塩素処理

におけるコクサッキーウイルスの不活化率を算出した．対照として，膜ろ過を実施しない条件

でも実験を行い，結果を比較した． 
 
B4. 指標ウイルス検査方法検討のまとめ 

 令和 5 年度の測定精度評価と同様に，研究分担者と研究協力者が所属する 7 機関において，

PMMoV が含まれる共通のろ過水試料を分析し，濃度の測定値を比較した 1)．2024 年 8 月に国

内の浄水場において採水されたろ過水試料（PMMoV は検出下限値以下）に，孔径 0.2 μm のメ

ンブレンフィルターでろ過した流入下水試料を加えることで PMMoV を添加した．調製した試

料原液（PMMoV 濃度およそ 105 copies/L のオーダー）を「高濃度試料」とし，ろ過水試料で 10

倍，100 倍希釈したものをそれぞれ「中濃度試料」，「低濃度試料」と呼ぶこととした．試料は国

立保健医療科学院において調製し，研究分担者と研究協力者が所属する 6 機関に冷蔵状態で送

付した． 

 以下の試薬・キット等を 7 機関で共通して用いることとし，それ以外の消耗品，リアルタイ

ム PCR 装置はそれぞれの機関で保有するものを使用した．高濃度，中濃度，低濃度試料それぞ

れ 40 mL から Promega Wizard Enviro Total Nucleic Acid Kit のプロトコールにしたがって核酸を

抽出した．核酸抽出は，3 併行で実施した．リアルタイム PCR で核酸試料を測定する際は，抽

出核酸試料原液と 10 倍希釈液をそれぞれ 1 ウェルずつ試験することとし，原液と 10 倍希釈液

の測定値を比較することで，RT-PCR 阻害の有無を評価した． 

【共通で用いた試薬・キット】 

・核酸抽出キット：Wizard Enviro Total Nucleic Acid Kit（A2991, Promega） 

・リアルタイム RT-PCR 試薬キット：One Step PrimeScript III RT-qPCR Mix（RR600A，タカラバ

イオ株式会社） 

・プライマー，TaqMan プローブ：PMMV-FP1-rev，PMMV-RP1，PMMV-Probe1 

・検量線用のポジティブコントロール：Strings DNA Fragments（直鎖，2 本鎖，塩基長 590 bp，

Thermo Fisher Scientific） 
 
B5. PMMoV を用いた水道におけるウイルスのリスク管理ガイドラインの作成 

 水道事業体において原水およびろ過水中の PMMoV を測定することで浄水処理プロセスにお

けるウイルスの除去を監視し，ウイルスについても水道水の安全性を保証できるように，将来

的に環境省水道水質・衛生管理室から事務連絡等で発出することを想定し，ガイドライン案を
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作成した．ガイドライン案は，研究代表者，研究分担者，研究協力者で記載事項および文章を

確認し，今後の課題および活用方法を検討した． 
 
C. 結果及び考察 

C1. 実態調査にもとづく指標ウイルス検査方法の有用性および管理目標値の検討 

 2024 年 9 月に採水された原水試料の MNV 回収率は，8 試料で 0.5–8.9%とやや低い値であり，

高水温期に増殖する生物による阻害の影響が考えられた．それ以外の 13 試料では，11–48%と

比較的良好な回収率だった．PMMoV は，67%の試料から 3.2–5.3 log copies/L の濃度で検出され

た．2025 年 1 月の原水試料では，MNV 回収率は 3 試料で 6.5–9.2%であり，いずれも湖沼また

はダムからの取水だった．残りの 18 試料では 11–29%であり，10 月の試料と同程度だった．

PMMoV は浄水場 D を除いた 20 地点で検出され（検出率 95%），濃度の範囲は 3.2–6.1 log copies/L

と夏季よりも高い地点が多く見られた． 

 令和 4 年度に考案した検査方法を適用したろ過水および浄水試料では，PMMoV は 43–67%の

試料から最大で 3.1 log copies/L の濃度で検出された．夏季と冬季で PMMoV の検出率と濃度に

明確な差は見られなかった．図-1 には，令和 4 年度および 5 年度に測定した結果と合わせて，

それぞれの浄水場の試料別に平均濃度を示した．原水におよそ 5–6 log copies/L のオーダーで

PMMoV が検出される浄水場においては，ろ過水および浄水試料から PMMoV が検出される場

合はおよそ 2 log copies/L のオーダーであり，凝集沈殿およびろ過処理によって平均して 3–4 log

除去されていることが示された． 

 また，令和 4 年度から 5 年度にかけて水道事業体において浄水場の原水および処理工程水試

料に本検査方法を適用し，実態調査を行った結果を今年度にとりまとめ，国内の学会において

発表した（D. 研究発表，２．学会発表 10）および 11)）．関東地方の浄水場で採水された原水試

料からは，PMMoV が 4–7 log copies/L のオーダーで検出された．また，凝集沈殿およびろ過処

理において PMMoV が良好に除去されていることが実測され，ろ過水および浄水試料はすべて

定量下限値未満であった．PMMoV 濃度に定量下限値を与えることで推定した凝集沈殿および

ろ過処理における除去効率は，Promega Wizard Enviro Total Nucleic Acid Kit のみを用いた場合

（定量下限値はおよそ 3 log copies/L のオーダー）で>0.9–>2.2 log，陰電荷膜法と組み合わせた

場合（定量下限値は 2.4 log copies/L）で>4.1 log だった． 

 以上の結果から，本研究で考案した指標ウイルス検査方法は水道事業体において実浄水場の

原水，ろ過水および浄水試料に適用可能であり，PMMoV の測定および除去効率の把握に有用

であることが示された．また，ろ過水における管理目標値「104 copies/L のオーダー以下」は，

達成可能であることが示された． 
 
C2. 水系感染リスク管理の向上に向けた水道原水の微生物濃度変動の評価 

 結果を図-2 に示す．培養法による計測数と，GUS-B 活性が非常に高い相関を示しているが，

一部，GUS-B 活性は高いにもかかわらず培養法では低い値が観測されている．これは，試料採

取地点の特性から雨天時簡易放流における塩素消毒の影響を受けていると考えられ，酵素活性

は維持しつつも大腸菌は不活化してしまっているものと考えられる．大腸菌の培養法を Golden 

standard として比較する立場では GUS-B 活性は過大評価してしまっていることになるが，実際

にはウイルスや原虫類など感染性を有したまま残存している可能性もあり，GUS-B 活性測定の

有用性については改めて評価する必要がある． 

 今後は水道原水となる地表水を対象として，大腸菌の連続監視を実施するとともに，同時に

採水して培養法に依る大腸菌測定，ウイルス濃度の測定などを実施し，リスク評価につながる
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知見を得る予定である． 
 
C3. 塩素消毒の水質・運転パラメータの検討およびテーリング現象のメカニズム解明 

 コクサッキーウイルス B5 型の 9 log 不活化の達成に必要な CT 値，並びにテーリング現象が

生じるかについての再現性を確認するため，リン酸バッファーに加えて，塩素消毒が実施され

る実浄水場の砂ろ過水を用いた大容量の塩素処理実験を実施した． 

 塩素処理におけるコクサッキーウイルスの不活化率を図-3 に示す．pH 7.0 のリン酸バッファ

ーを用いた場合，30 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 7–8 log，40 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 8–9 

log のコクサッキーウイルスの不活化率が確認された．また，実浄水場の砂ろ過水を用いた場合

においても，30 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 9 log 程度，40 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 9 log

以上の不活化率が確認された．従って，濁度が管理されている砂ろ過水においては，水質の差

異がコクサッキー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．また，いずれの

場合においてもテーリング現象が生じることが確認された． 

 実験原水中に確認されたコクサッキーウイルス同士の凝集塊の存在がウイルスの塩素処理性

に与える影響を評価するため，分散剤添加により予めウイルス同士の凝集塊を解消させた後に

大容量の塩素処理実験を実施した． 

 分散剤を添加した実験原水を用いた塩素処理におけるコクサッキーウイルスの不活化率を図

-4（分散剤有）に示す．分散剤を添加しない場合においては，30 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で

7–8 log，40 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 8–9 log のコクサッキーウイルスの不活化率となり，CT

値の増加と共に不活化速度が低下したのに対し（図-4，分散剤無），分散剤を添加した場合にお

いては，10 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 9 log 程度，12 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 10 log 以上

の不活化率となり，CT 値の増加と共に不活化率が直線的に増加した．従って，実験原水中でウ

イルス同士の凝集塊を形成した状態で存在していることが示唆されたコクサッキーウイルスに

おいては，分散剤を添加しない場合は，テーリング現象が生じるのに対し，分散剤添加により

ウイルス同士の凝集塊を解消させた場合には，テーリング現象は生じないことが確認された．

以上の結果から，実験原水中のコクサッキーウイルス同士の凝集塊の存在がテーリング現象の

要因であることが示唆された．なお，分散剤として使用したヘキサメタリン酸ナトリウムによ

る塩素消費はほとんど無いことを予め確認している． 

 同様の検討を MS2 についても実施した．分散剤を添加した実験原水を用いた塩素処理におけ

る MS2 の不活化率を図-5（分散剤有）に示す．コクサッキーウイルスの場合とは異なり，分散

剤を添加した場合の MS2 の不活化率は，上述した分散剤を添加しない場合（図-5，分散剤無）

と同程度となった．従って，実験原水中で凝集塊を形成すること無く単分散した状態で存在し

ていることが示唆された MS2 においては，いずれの場合においてもテーリング現象は生じない

ことが確認された．これらの結果は，ウイルス同士の凝集塊の存在がテーリング現象の要因で

あることを支持するものである．以上の成果は，環境省の「令和 6 年度第 1 回水道における微

生物問題検討会」において報告した 9)． 

 実験原水中に確認されたコクサッキーウイルス同士の凝集塊の存在がウイルスの塩素処理性

に与える影響について，より詳細に評価するため，膜ろ過により予め凝集塊を除去したコクサ

ッキーウイルス溶液を用いた大容量の塩素処理実験を実施した． 

 膜ろ過したウイルス溶液を添加した実験原水を用いた塩素処理におけるコクサッキーウイル

スの不活化率を図-6 に示す．膜ろ過を実施しない場合及び 0.22 µm の膜でろ過した場合におい

ては，10 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 6–7 log のコクサッキーウイルスの不活化率となったのに

対し，0.05 µm の膜でろ過した場合においては，10 mg-Cl2∙min/L 程度の CT 値で 8 log 程度，あ

るいは 8 log 以上の不活化率となり，膜ろ過を実施しない場合及び 0.22 µm の膜でろ過した場合

に比べて不活化率が増加した．従って，実験原水中の 0.05–0.22 µm 程度の大きさのウイルス同
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士の凝集塊がコクサッキーウイルスの不活化に影響することが確認された．これらの結果から

も，ウイルス同士の凝集塊の存在がテーリング現象の要因であることが支持される． 
 
C4. 指標ウイルス検査方法検討のまとめ 

 PMMoV の検査方法は，1) ウイルス核酸の抽出・精製と 2) リアルタイム RT-PCR によるウイ

ルス遺伝子数の定量の大きく分けて 2 つの作業から構成されるが，測定精度を考慮して PMMoV

の管理目標値を設定するために，水道事業体を含む 7 機関間での PMMoV 測定値のばらつきを

調査した（表-1）．それぞれの機関において，「高濃度試料」，「中濃度試料」，「低濃度試料」は，

概ね，105，104，103 copies/L のオーダーで測定された．試料送付（2024 年 8 月 21 日）から 2 週

間以上経過してから核酸抽出精製が実施された場合には， PMMoV の分解により測定濃度が低

くなった．そのため，「低濃度試料」では，3 併行のうち定量値が得られない試料もあった． 

 7 機関における「高濃度試料」の測定値は，5.0–5.9 log copies/L の範囲であり，最小値と最大

値ではおよそ 0.9 log の差が見られた．「中濃度試料」では 4.0–4.9 log copies/L の範囲であり，

「高濃度試料」と同様に濃度差は最大で 0.9 log だった．濃度を 103 copies/L のオーダーに調製

した「低濃度試料」では 3.0–4.1 log copies/L の範囲であり，ばらつきが最も大きくなった．以上

の結果から，ろ過水における PMMoV の管理目標値を「104 copies/L のオーダー以下」と設定す

ることは，採用する検査方法の精度を考慮しても現実的であると考えられた．以上の指標ウイ

ルス検査方法の検討結果をとりまとめ，国内の学会において発表した（D. 研究発表，２．学会

発表 5））． 

 令和 5 年度の測定精度評価結果 1)と同様に，機関内において作業者の違いによる測定濃度の

差も見られたため，キットを用いた核酸・抽出精製操作および PCR の試薬や検量線作成用の陽

性コントロールの調製には，ある程度習熟する必要がある．今後は，クリプトスポリジウムや

ジアルジアだけでなく，本研究で提案する PMMoV やかび臭の原因となる藻類の遺伝子を測定

し，水道水の安全性や快適性をさらに向上させることが期待されている．したがって，核酸抽

出・精製やリアルタイム PCR の操作，データの解釈について，遺伝子検査法に関する研修等を

実施すること，およびリアルタイム PCR を用いた遺伝子数測定精度の合理的な評価方法を検討

する必要がある． 
 
C5. PMMoV を用いた水道におけるウイルスのリスク管理ガイドライン案 

 令和 4 年度および 5 年度の厚生労働科学研究費補助金と今年度の受託調査研究の 3 年間の研

究成果にもとづき，指標ウイルスおよび水質・運転パラメータの管理目標値をとりまとめた「水

道におけるウイルスのリスク管理ガイドライン案」を作成した（詳細研究報告書の資料-1）．当

該ガイドライン案には，原水，水源流域，浄水処理における PMMoV の実態，ろ過水における

PMMoV の管理目標値，PMMoV の測定方法，管理目標値以上で PMMoV が検出された場合の

対応等について記載した．研究代表者，研究分担者，研究協力者で当該ガイドライン案を確認

した結果，今後の課題および活用方法について以下の意見が出された． 

【課題】 

・水道事業体内の関係部署での共有や水道利用者や議会に対して説明がしやすい構成 

・地表水以外の水源（伏流水，地下水）への適用 

・急速ろ過以外の浄水処理プロセス（MF 膜，UF 膜）への適用 

・水質基準項目のような検査の省略や測定頻度変更に関する記載 

・告示法と同様の PMMoV 検査の SOP 例の提示 

・登録検査機関での検査体制の整備 

・プロセスコントロール（ウイルス RNA の回収率の測定方法）の提示 

・水道事業体内での精度管理実施方法の提示 
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・管理目標値以上で PMMoV が検出された場合の対応の更なる検討 
 
【活用方法】 

・「水道におけるクリプトスポリジウム等対策指針」のような施設基準によるウイルスのリスク

管理方法への発展 
 
 以上の課題および活用方法について今後も継続して検討することで，わが国の実情に沿った

リスク管理方法での安全性の更なる向上が期待される。 
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表-1. 各機関による PMMoV 濃度測定結果 

機関 

高濃度試料  中濃度試料  低濃度試料 
核酸抽出 
精製日 検出数 

平均濃度 
[log 

copies/L] 

 検出数 
平均濃度 

[log 
copies/L] 

 検出数 
平均濃度 

[log 
copies/L] 

A 3/3 5.0  3/3 4.0  3/3 3.0* 2024/8/28 

B 3/3 5.1  3/3 4.2  3/3 3.2* 2024/9/9 

C 3/3 5.3  3/3 4.4  3/3 3.6 2024/8/23 

D 3/3 5.8  3/3 4.6  2/3 4.0 2024/9/3 

E 3/3 5.2  3/3 4.4  1/3 3.6** 2024/9/12 

F 3/3 5.8  3/3 4.8  3/3 4.1 2024/9/3 

G 3/3 5.9  3/3 4.9  3/3 3.8 2024/9/3 

*: 定量下限以下を含む参考値として示した． 
**: 3 試料中，1 試料で得られた濃度を示した． 
 
 

 
図-1. 国内 21 箇所の浄水場の原水，ろ過水，浄水試料中の PMMoV 濃度の平均値 

（令和 4 年度〜6 年度の採水試料，それぞれ N=6）． 
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図-2. GUS-B 活性と培養法 E. coli の相関 
 
 

 
図-3. 塩素処理対象水の水質の差異がコクサッキーウイルスの不活化に与える影響 

（白抜きの値は定量下限値以下：定量下限値をプロット） 
 
 

 
図-4. 分散剤の添加の有無がコクサッキーウイルスの不活化に与える影響 

（白抜きの値は定量下限値以下：定量下限値をプロット） 
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図-5. 分散剤の添加の有無が MS2 の不活化に与える影響 

（白抜きの値は定量下限値以下：定量下限値をプロット） 
 
 

 
図-6. 膜ろ過による凝集塊の除去がコクサッキーウイルスの不活化に与える影響 

（白抜きの値は定量下限値以下：定量下限値をプロット） 
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受託調査研究  

「令和６年度水道水及び原水における化学物質等の実態を踏まえた 

水質管理の向上に資する調査検討業務」 
 

細菌・寄生虫に関する調査検討 
 

研究分担者  浅田安廣   京都大学 大学院工学研究科 

       泉山信司   国立感染症研究所 寄生動物部 

       増田貴則   国立保健医療科学院 生活環境研究部 

       島﨑 大   国立保健医療科学院 生活環境研究部 

研究協力者  大河内由美子 麻布大学 生命環境科学部 

       中西智宏   京都大学 大学院工学研究科 

       瀧野博之   阪神水道企業団 

       鎌田智子   神奈川県内広域水道企業団 浄水部 

       北沢 和   川崎市上下水道局 

       安原雄作   九十九里地域水道企業団 浄水課 

       橋本 温   県立広島大学 生物資源科学部 

       栁下真由子  県立広島大学 生物資源科学部 

       黒木俊郎   岡山理科大学 獣医学科 

       井上 亘   神戸大学 大学院農学研究科 

       武藤千恵子  東京都健康安全研究センター 薬事環境科学部 

       梅津萌子   東京都健康安全研究センター 薬事環境科学部 

       小久保敦啓  （株）江東微生物研究所 

       小澤克行   （一財）千葉県薬剤師会検査センター 
 
 
 
 
要旨 

水道システムの細菌汚染問題、特にレジオネラ汚染とその指標性の検討として取り上げられた

従属栄養細菌に関する調査を行った。高度浄水プロセスを対象として、2 つの浄水場について

各処理工程での従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子濃度の調査を行った。その結果、２つ

の浄水場ともに、従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子濃度の挙動の傾向は非常に似ており、

従属栄養細菌数が指標として有用である可能性を示した。また、活性炭処理水で従属栄養細菌

数とレジオネラ属菌遺伝子濃度が共に上昇し、その後の中間塩素処理、急速砂ろ過処理で十分

に制御できることが確認できた。さらに活性炭の劣化の判断の一つとして従属栄養細菌数が指

標になる可能性を指摘した。一方で、中間塩素処理で従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子

濃度の減少度合に 1 log10 程度の差が生じており、検出方法の違いによる差異の可能性が指摘さ

れ、その差異を小さくする手段として CDDP 処理による viability PCR が有用である可能性を示

した。そして、全国２１浄水場の浄水試料でのレジオネラ属菌遺伝子濃度と従属影響細菌数の

関係式より、Legionella pneumophila の年間感染確率 10-4 に対応する従属栄養細菌数を算出し、

レジオネラ属菌の汚染に対する従属栄養細菌数の目標値として 1.4×103 CFU/mL を示した。 

次に、水源の異なる 2 つの水道システムを用いて、レジオネラの再増殖の実態について調査し

た。その結果、地下水を水源とするシステム B ではレジオネラ汚染はほぼ見られず、表流水を
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水源とするシステム A ではレジオネラの再増殖が特に顕著であった。これより、給水システム

における滞留条件が同じであっても、水源や浄水処理方法によってレジオネラの再増殖のレベ

ルは大きく異なりうることを示した。 

塩素消毒に抵抗性があるクリプトスポリジウムは、水道を介した集団感染が問題となる。ある

水道原水から高濃度なクリプトスポリジウムが検出され、その汚染の排出源を上流に遡って排

出源を特定した。自治体と協力して畜産農家への指導により、排出を低減することができた。

クリプトスポリジウムの種類はブタで報告のある Cryptosporidium suis の配列であり、大事には

至らなかったが、畜産業その他での水道水の利用にも配慮して、水道原水の汚染低減は重要と

考えられた。 
 
A. 研究目的 

水道水の微生物学的安全性の持続的な確保を目指すため、水道水源ならびに水道システムで

の微生物汚染問題、特に細菌、寄生虫による汚染に着目し、関連する文献調査ならびに実態調

査を行った。以下に研究課題ごとの具体的な研究の目的・概要を示す。 
  
1. レジオネラ汚染に対する従属栄養細菌の指標性に関する検討 

水道水の微生物学的安全性の持続的な確保を目指すため、水道原水から末端給水までの水道

システム内での微生物の挙動を把握することは、非常に重要と言える。多くの病原微生物は水

道システム内で「維持」あるいは「消失」という過程を経るが、一部は「増殖」という過程が

加わることがある。その代表的な病原微生物としてレジオネラ属菌が挙げられ、生存環境状況

次第では水道システムの中で「増殖」する可能性があることから、微生物学的安全性を確保す

る上で監視が必要な病原細菌となる。しかし、実際に他の水質項目と同様に浄水場で定期的に

水質試験を行う上では、レジオネラ属菌測定は前処理を含み非常に難しいことから、レジオネ

ラ汚染の指標となる微生物汚染指標が必要となる。 

微生物汚染指標の候補としては、従属栄養細菌が挙げられる。従属栄養細菌は、水道水の清

浄度の指標であり、水質管理目標設定項目として基準値が「１mL の検水で形成される集落数

が 2,000 以下（暫定）」と設定されている。基準値（暫定値）は、平成 17 年度に実施された実

態調査の結果 1)に基づき、一般細菌数と従属栄養細菌数の関係性評価を実施し、暫定目標値を

設定した 2)。本目標値は、情報や知見の蓄積に基づき再検討する必要があるが、現時点では十

分な検証が行われていないのが現状である。 

以上の背景に基づき、水道水の微生物学的安全性の持続的な確保を目指すため、水道システ

ムの微生物汚染問題、特に細菌による汚染に着目し、再増殖が可能な病原細菌汚染に対する従

属栄養細菌の指標性について調査を行った。なお、本研究では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ている。 
 
2. 高濃度な耐塩素性病原微生物による汚染の排出源の探索 

非血性の水様下痢を呈するクリプトスポリジウム症は、糞便中に排出されたオーシストの経

口摂取により糞口感染する。塩素消毒に抵抗性があり、水道水を介した感染が問題となる。国

内では集団感染が町水道と貯水槽水道において発生し 3)、海外でも水系集団感染が様々に報告

され、あらゆる地域で問題になる 4-6）。 

水道原水として使われるある河川水において、クリプトスポリジウムが検出されたが、数が

100 ないし 1,000 個/10L とあまりに多かったことから、排出源を調査して対策することとなっ

た。河川は複数の支川や水路が合流することから、順に上流に遡って合流前後を検査するなど

して、排出源を探査した。排出源に対しては、自治体関係機関との協力を行い、指導による汚
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染の低減を期待した。ブタ型のクリプトスポリジウムは幸いヒト感染がほとんど報告されてお

らず、大事には至らなかった。 
 

B. 研究方法 

1. レジオネラ汚染に対する従属栄養細菌の指標性に関する検討 

1. 1. 高度浄水処理プロセス内でのレジオネラ属菌挙動把握と従属栄養細菌数の目標値の推定 

本調査では、国内の A 浄水場と B 浄水場を対象とした。両浄水場の処理フローは原水、着水、

凝集沈澱、オゾン、粒状活性炭、中間塩素、急速ろ過から成る。A 浄水場には 8 つの活性炭吸

着槽（A～H 槽）が並列で設置され、2022 年 4 月時点での使用年数は A 槽 10 年、B 槽 1 年、C

槽 2 年、D・E 槽 3 年、F・G・H 槽 9 年であった。6 月に A 槽の活性炭を全量、F 槽を 20%交換

した。2022 年 4 月から月 1 回の頻度で各工程水および活性炭吸着槽処理水を計 12 回採水した。

レジオネラ属菌遺伝子量の測定では、原水・着水（200 mL）、その他工程水（1 L）を滅菌メン

ブレンフィルター（孔径: 0.22 µm）でろ過し、DNeasy PowerWater Kit（QIAGEN）で DNA を抽

出した。また、A 槽、B 槽、F 槽、H 槽については、活性炭槽から活性炭を採取し、約 1 g の活

性炭試料から DNeasy PowerSoil Pro Kit（QIAGEN）で DNA を抽出した。得られた DNA は

CycleavePCR™ Legionella Detection Kit（Takara）と CFX96 Touch Deep Well（BIO-RAD）で測定し

た。遺伝子量については、Cq 値 40 を定量値算出に用いる下限値とし、Cq 値 40 以下の試料に

ついて算出した。従属栄養細菌数は各工程水 1 mL を R2A 寒天培地で 20±1℃、7 日間培養して

計測した。なお、原水、着水、沈澱処理水、活性炭処理水は滅菌 PBS で段階希釈を行い、希釈

水 1 mL を同様に培養した。 

また、膜損傷の有無を評価可能な cis-Diammineplatinum(II) Dichloride（CDDP）処理によるレジ

オネラ属菌遺伝子濃度の測定を試みた。調査は、オゾンと粒状活性炭を用いた浄水処理を導入

する浄水場を対象とした。各処理工程水（原水、着水、沈澱処理水、オゾン処理水、粒状活性

炭処理水、中間塩素処理水、ろ過処理水、および浄水）を採取し、原水および着水は 200 mL、

それ以外の試料水は 1,000 mL を孔径 0.2 μm のポリエーテルスルホン（PES）膜（47 mm、ミリ

ポア社製）を用いて吸引ろ過した。 

ろ過後の膜に対して、1 mM に調製した CDDP 溶液 4 mL を滴下し、吸引ろ過した。処理後の

フィルターは 36± 1℃ で約 1 時間インキュベートした後、500 mL の Milli-Q 水を吸引ろ過する

ことで洗浄を行った。比較対象として、CDDP 処理を行わず、各試料水を単にろ過した膜も用

意した。 

得られたそれぞれの膜について、PowerSoil DNA Isolation Kit（QIAGEN 社製）を用いて遺伝子

抽出を行った。抽出した DNA は、CycleavePCR™ Legionella Detection Kit（Takara Bio 社製）お

よび CFX96 Touch Deep Well（Bio-Rad 社製）を用いてレジオネラ属菌の定量解析を行った。 

1. 2. 水源の異なる水道システムにおけるレジオネラの再増殖実態 

本調査では、近畿地方の水源の異なる 2 つの水道システムを調査対象とした。システム A は

表流水を原水として、凝集・沈殿・ろ過からなる急速ろ過プロセスののちに塩素消毒された水

道水が供給されている。一方、システム B では地下水を水源とする自家給水の形態をとってお

り、塩素と砂ろ過による接触酸化（除マンガン）処理のあと塩素消毒がなされた水が供給され

ている。 

はじめに、それぞれのシステムから給水を受けている建物において、4-6 箇所の給水栓で水道

水を採取した。給水栓の選定にあたっては、1)日常的に使用されておらず、本研究で滞留状況

を自在にコントロールできること、2)給水栓同士が離れており、ある給水栓での放水が他の給

水栓の滞留状況に影響しないこと、等を基準とした。はじめに各給水栓において最大流量で 60

分以上放水し、残留塩素を回復させるとともに給水管内の洗浄を行った。その後、水道水を滞

留させながらシステム A の建物では 30 分、2、4、7、14 日後に、システム B の建物では 30 分、
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3、7、14 日後に滞留水を採取した。続いて、これらのシステムにおける原水（A は表流水、B

は地下水）と浄水を採取した。また、システム A では対象とした建物における受水槽からも水

道水を採取した。 

採水試料におけるレジオネラ属菌遺伝子濃度、従属栄養細菌数、自由生活性アメーバ（以降、

Free-living amoebae、FLA と表記）を測定した。遺伝子定量用のサンプルは、検水 0.5〜5 L を

ろ過濃縮後、ろ紙から DNeasy PowerWater Kit (QIAGEN)を用いて DNA を抽出したあと、レジオ

ネラに特異的な 23S rRNA 遺伝子 7)を qPCR 法で定量した。FLA 測定においては、まず検水 0.5

〜1 L を孔径 0.2 µm のポリカーボネート製メンブレンフィルターで吸引ろ過後、滅菌超純水 5 

mL に微生物を再懸濁した。熱不活化大腸菌を塗布した無栄養寒天培地にこの濃縮液 1 mL ずつ

を塗布培養（30℃、7 日間）し、位相差顕微鏡で出現したプラーク数を計数した。従属栄養細菌

数は R2A 平板培地を用いて 20 ˚C、7 日間の培養後、コロニーを計数した。 
 
2. 高濃度な耐塩素性病原微生物による汚染の排出源の探索 

クリプトスポリジウム検査は 1mL～20L の採水試料から検査した。高濃度な汚染が問題とな

った試料は、水道原水として使用されている河川水に由来し、ここでは採水地点や固有名詞等

の詳細を明らかにしない。排出源の調査を目的に、上流の河川水や畜産排水試料も検査した。 

検査は定法に従って行われた 8）。すなわち試料水のろ過濃縮、免疫磁気ビーズ法（Dynabeads 

GC-Combo，Thermo Fisher Scientific）によるクリプトスポリジウムの精製を行った。精製試料は

必要により分割され、顕微鏡と遺伝子検査が行われた。顕微鏡法では、クリプトスポリジウム

のオーシスト壁を抗クリプトスポリジウム蛍光抗体で免疫染色、核を DAPI 染色し、観察用フ

ィルター上に封入された。蛍光微分干渉顕微鏡を用いて、クリプトスポリジウムが確認された。

遺伝子検査法では、18S rRNA の一部領域を標的とする逆転写リアルタイム PCR（Cycleave RT-

PCR Cryptosporidium (18S rRNA) Detection Kit、タカラバイオ）が遺伝子増幅に使用された。PCR

産物から Nested-PCR を行い、産物から両鎖を DNA シーケンサーで読み取りして、塩基配列が

決定された（ユーロフィンジェノミクス）。DNA アライメントと、系統樹の作成を経て、クリ

プトスポリジウムとジアルジアの種別・遺伝子型別が行われた。 

本研究は、「水道水質・衛生管理の対策強化に係る調査検討費」による成果の一部を抜粋した

もので、顕微鏡検査と PCR 検査の一致の確認等にも利用した 9）。 
 
C. 結果及び考察 

1. レジオネラ汚染に対する従属栄養細菌の指標性に関する検討 

1. 1. 高度浄水処理プロセス内でのレジオネラ属菌挙動把握と従属栄養細菌数の目標値の推定 

図 1 より、A 浄水場でのレジオネラ属菌遺伝子量（単位：log10 copies/L）の幾何平均値±幾何

標準偏差は、原水 6.0±0.38、着水 5.9±0.36、沈澱処理水 5.2±0.25 と大きな変化はなく、オゾ

ン処理水で 2.6±0.49 と顕著に減少したが、活性炭処理水では 5.7±0.76 へ増加し再増殖が認め

られた。その後、中間塩素処理で 3.7±0.97 まで低下し、続くろ過処理で濃度と検出率が大幅に

低下し、浄水では不検出となった。この傾向は従属栄養細菌も同様だった。しかし、活性炭処

理水に対する中間塩素処理水の低下率は、従属栄養細菌で約 3log10 に対し、レジオネラ属菌は

約 2log10 にとどまった。 

図 2 に、A 浄水場での活性炭の使用年数による影響について示す。全量交換を行った A 槽の

レジオネラ属菌遺伝子量は 4.2±0.9 log10 copies/L で他の吸着槽に比べ最少だったが、B～H 槽

では 5.3±0.5～5.8±1.3 log10 copies/L となり、使用年数による大きな差は認められなかった。こ

のことから、活性炭使用に伴うレジオネラ属菌遺伝子量の増加は 1 年以内に定常化する可能性

が示唆された。従属栄養細菌数については、A 槽で他の吸着槽に比べて最大であったが、その

後は大きな濃度変動はないものの、G、H 槽は従属栄養細菌数が若干低下する傾向が見られた。
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G、H 槽は交換後から 9 年目の活性炭が交換無しで使用されているので、活性炭自体の劣化に

伴い、生物膜が形成しくい状況が生じている可能性が考えられる。そこで、活性炭自体を採取

し、付着している従属栄養細菌数ならびにレジオネラ属菌遺伝子量を次に調査した（図 3）。 
 

 
図 1  A 浄水場の浄水プロセス中のレジオネラ属菌遺伝子量、従属栄養細菌数の挙動 

 
A 槽(0 年目)、B 槽(1 年目)の活性炭と比較して、F、H 槽(9 年目)で従属栄養細菌数の低下が確

認された。これは、活性炭自体の劣化に伴い、生物膜が形成しにくい状況が生じている可能性

が考えられる。レジオネラ属菌遺伝子量については、A 槽(0 年目)から B 槽(1 年目)に対して遺

伝子量の増加が確認された。これは活性炭内でレジオネラ属菌の増殖状況の違いによるもので

あり、1 年以内に定常化する可能性が示された。その後、F、H 槽(9 年目)でレジオネラ属菌遺伝

子量の減少が確認された。この結果は、従属栄養細菌数の挙動と似た傾向を示しており、活性

炭内でのレジオネラ属菌の増殖には従属栄養細菌が密接に関わっていると考えられる。 

続いて、レジオネラ属菌について処理水の結果と活性炭への付着量の結果を比較する。A 槽(0

年目)、B 槽(1 年目)については、処理水、活性炭自体への付着量共に 0 年目から 1 年目で増加

している傾向が確認された。一方で、F、H 槽(9 年目)について、処理水は 1 年目と比較して大

きな濃度変化は確認されなかったが、活性炭自体への付着量は減少しており、異なる傾向を示

している。従属栄養細菌数では、処理水で F 槽(9 年目、交換あり)が H 槽(9 年目、交換なし)よ

りも濃度が高い傾向がある一方で、活性炭への付着については同様の結果となった。F 槽(9 年

目、交換あり)と H 槽(9 年目、交換なし)の違いは、F 槽では活性炭層 20%分を新炭と交換して

いる点である。活性炭への吸着量の評価では、1g 程度の評価であることから新炭との交換の影

響が確認できなかった可能性がある。一方、処理水の方は活性炭層全体での評価であることか

ら、20％分の交換の影響が含まれており、新炭に付着している十分な細菌量が処理水の測定値

に影響を及ぼしている可能性が考えられる。以上から、新炭への生物膜の形成、活性炭の劣化

による生物膜量の低下といった変化について、その指標として従属栄養細菌数が重要であると

考えられる。しかし、これらの結果からも、F、H 槽(9 年目)で生じているレジオネラ属菌遺伝

子量の傾向について説明することはできない。この点を解明するためには、活性炭に付着して

いる生物膜からのレジオネラ属菌の増殖、放出に関する特性を把握することが重要と言える。 
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図 2  A 浄水場の各活性炭槽処理水のレジオネラ属菌遺伝子濃度(上図)と 

従属栄養細菌数(下図) 
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図 3  A 浄水場の各活性炭槽の活性炭 1g 中のレジオネラ属菌遺伝子濃度(上図)と 

従属栄養細菌数(下図) 
 
 

 
続いて、B 浄水場の調査結果を示す。図 4 より、B 浄水場でのレジオネラ属菌遺伝子量（単位：
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log10 copies/L）の幾何平均値±幾何標準偏差は、原水 6.2±0.31、着水 5.7±0.24、沈澱処理水 5.2

±0.44 と大きな変化はなく、オゾン処理水で 3.1±0.62 と顕著に減少したが、活性炭処理水では

5.2±0.91 へ増加し再増殖が認められた。 

B 浄水場ではオゾン処理は 3 槽の反応槽から構成されている。反応槽内でのレジオネラ属菌遺

伝子量の変化について調査したところ、各槽ごとに徐々に遺伝子量が低下している傾向が確認

できた（図 5）。これは各槽でオゾンが発生し、接触していることから、各槽で不活化反応が進

んでいると考えられる。 

活性炭処理後では、中間塩素処理で 4.0±0.37 まで低下し、続くろ過処理で濃度と検出率が大

幅に低下した。浄水では塩素処理による不活化効果は確認されているが数試料についてはろ過

処理よりも遺伝子濃度が上昇しているケースが確認されている。以上から、浄水処理プロセス

での従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子濃度の挙動について、２つの浄水場ともに大まか

な変動については傾向が似ており、従属栄養細菌数自体が指標性として有用である可能性を示

した。一方でレジオネラ属菌遺伝子濃度は遺伝子の検出であることから、本調査では生菌、死

菌共に検出してしまうため、浄水でのレジオネラ属菌の生死については判断できない状況であ

る。また、A 浄水場と同様に、活性炭処理水に対する中間塩素処理水の低下率は、従属栄養細

菌で約 3log10 に対し、レジオネラ属菌は約 2log10 程度と差異が生じた。これらの差異は、従属

栄養細菌が培養法、レジオネラ属菌が遺伝子量で評価されている点に起因すると考えられる。

そのため、生菌と死菌を区別した評価が必要と考えられる。そこで、CDDP 処理による膜損傷

の有無を判断する前処理を用いた viability PCR を試みた。 

図 6 に viability PCR の結果を示す。各処理工程水で 1 log10 程度の低下が確認されたが、不活

化に大きく関わるオゾン処理、中塩素処理において 2 log10 程度と大きな変化が確認された。こ

の結果より、viability PCR を調査に用いることで生菌数に近い挙動を把握できる可能性が示唆

された。今後は、viability PCR を調査による調査も含め、調査を進めていく必要があるといえ

る。 
 

 
図 4  B 浄水場の浄水プロセス中のレジオネラ属菌遺伝子量、従属栄養細菌数の挙動 
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図 5  B 浄水場のオゾン処理槽内のレジオネラ属菌遺伝子量の挙動 

 
 
 

 
図 6 CDDP 処理の有無による浄水プロセス中のレジオネラ属菌遺伝子量の変化 

 
 
以上より、レジオネラ属菌の生菌を把握するためには viability PCR が有用ではあるが、挙動の

傾向を把握する上では、従属栄養細菌数が有効となることを示した。そこで、全国２１浄水場

での従属栄養細菌数とレジオネラ属菌の関係性調査 9)について、改めて議論を行う。全国２１

浄水場で各工程水について、それぞれ従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子量との関係性に

ついて、浄水試料ではレジオネラ属菌遺伝子の不検出試料を除いた場合、従属栄養細菌数の増

加に伴い、レジオネラ属菌の遺伝子量が増加する傾向が確認された。そこで、浄水でレジオネ

ラ属菌が検出された試料を対象に、従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子量の関係性を評価

した(図 7)。その結果、相関係数 R が 0.41 となり、弱い正の相関が確認された。関係式は、下

記の通りである。 
 

Y＝0.29X+3.6            ・・・・・・（式 1） 
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なお、Y はレジオネラ属菌遺伝子濃度(log10 copies/L)、X は従属栄養細菌数（log10 CFU/mL）で

ある。ここで、レジオネラ属菌による感染リスクの観点から、従属栄養細菌数の目標値推算を

試みる。Hamilton らは、Legionella pneumophila に対して水系感染によるリスク評価を実施して

おり、年間感染確率 10-4 の目標値に対応する L. pneumophila 濃度を 1.4×103 CFU/L と評価して

いる 10)。本調査で用いた qPCR のキットの説明書には、1 CFU 相当の 16SrRNA 遺伝子量は 23 

copies に相当すると記載されている 11)。そこで、すべてのレジオネラ属菌が L. pneumophila、全

て生菌であると仮定して、これらの数値と式 1 に基づいて L. pneumophila の年間感染確率 10-4

に対応する従属栄養細菌数を算出した結果、約 1.4×103 CFU/mL と推算された。また、全国 21

浄水場での一般細菌数と従属栄養細菌数の関係性調査では、一般細菌数 100 CFU/mL に対応す

る従属栄養細菌数は 430 CFU/mL［95%信頼区間：266 CFU/mL、693 CFU/mL］と算出されてい

る 12)。そしてこれらの結果は、現行の基準値（暫定）の 2,000 CFU/mL を下回る結果となった

が、レジオネラ汚染の視点からの従属栄養細菌数の目標値は、一般細菌数との関係性による算

出した目標と比較して高い濃度となった。一方ラボスケール試験ではあるが、レジオネラ属菌

の宿主となるアメーバが増殖しやすい環境として従属栄養細菌数が 103 CFU/mL 以上と評価さ

れている 9)。今回推算した参考となる目標値が 1.4×103 CFU/mL であり、ラボスケール試験で

得られた増殖しやすい環境である従属栄養細菌数 103 CFU/mL 以上であることから、レジオネ

ラ属菌が十分に増殖しやすい環境であると言え、レジオネラ汚染の視点からの目標値の一つと

して妥当なレベルであると考えられる。以上より、リスク評価については利用可能な情報に限

りがあることから情報の蓄積が重要となるが、レジオネラ汚染の視点から従属栄養細菌数の目

標値の一つを示すことができたと言える。 
  
 
 

 

図 7 従属栄養細菌数とレジオネラ属菌遺伝子量との関係性評価 

(浄水試料（レジオネラ属菌遺伝子検出試料）) 
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1. 2. 水源の異なる水道システムにおけるレジオネラの再増殖実態 

 滞留給水栓における遊離残留塩素濃度と従属栄養細菌数、FLA の変化を表 1 に示す。遊離残

留塩素は滞留によって減少し、7 日以内に検出下限未満となった。これに伴って従属栄養細菌

数と FLA の増加がみられた。システム A では従属栄養細菌数が 7〜14 日間で平均 3〜4 log10 

CFU/mL オーダーまで増加し、FLA も滞留 14 日では全ての給水栓から検出された。システム B

においては従属栄養細菌数の再増殖スピードが早く（滞留 3 日で平均 3.9 log10 CFU/mL まで増

加）、また最大濃度も 5.9 log10 CFU/mL と極めて高かった。FLA も滞留 3 日で大部分の給水栓か

ら検出され、7 日以上の滞留で最大 3 log10 PFU/L と高濃度の再増殖が見られた。なお、レジオ

ネラの宿主 FLA として知られる Vermamoeba vermiformis の 18S rRNA 遺伝子 13)を定量したとこ

ろ、システム A では高レベル（滞留 14 日で 3.5〜6.1 log10 copies/L）で検出された一方で、シス

テム B では全試料で不検出であった。FLA の培養結果と合わせて考えれば、システム B では V. 

vermiformis 以外の FLA が優占しており、2 つのシステム間で FLA 群集の組成が大きく異なる

ことが推察される。 

 滞留給水栓におけるレジオネラ属菌遺伝子濃度の変化を図 8 に示す。レジオネラ属菌遺伝子は

システム A の滞留給水栓において顕著な増加が見られ、滞留 14 日で最大約 6 log10 copies/L に

達した。システム B では検出は散発的で明らかな再増殖は見られなかった。続いて、原水およ

び浄水中のレジオネラ属菌遺伝子濃度を表 2 に示す。システム A では原水（表流水）から高濃

度(4.1〜5.0 log10 copies/L)で検出されたものの、浄水や受水槽水では不検出であった。システ

ム B では原水（地下水）、浄水ともに不検出であった。 
 レジオネラは、表流水を水源とするシステム A の給水末端で顕著な再増殖が見られた。この

給水栓を汚染するレジオネラは一昨年度の調査で単離株が L. anisa, L. feelei と同定されてお

り、病原性が疑われる報告 14,15) もあるため注意が必要である。一方、地下水を水源とするシス

テム B の給水栓では明らかな再増殖は見られなかった。原水（地下水）から不検出であったこ

とに加え、上述の通り給水栓での FLA 群集がシステム A とは異なり、レジオネラの宿主とし

て機能できる FLA 種が少なかった可能性が原因として考えられる。なお、地下水を原水とする

場合には給水末端でのレジオネラ再増殖が限定的となることは先行研究 16)においても指摘され

ており、今回の結果と一致した。一般的に地下水では細菌濃度が低いため、地下水を原水とす

るシステムではレジオネラ汚染の可能性は低くなることが推察される。 
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表１：滞留給水栓における遊離残留塩素濃度、従属栄養細菌数、自由生活性アメーバの測定結果 

 

 

  
滞留時間 

(日) 

 

遊離残留塩素濃度(mg/L) 

平均* 

(最小〜最大) 

 

従属栄養細菌数 (log10 CFU/mL) 

平均* 

(最小〜最大) 

 

自由生活性アメーバ 

陽性数/検体数 

最小〜最大濃度(log10 PFU/L)* 

 システム A システム B  システム A システム B  システム A システム B 

洗浄直後  0.79  

(0.67〜1.02) 

0.48 

 (0.38〜0.64) 
 ND 

0.65 

 (0.43〜1.0) 
 ND ND 

2 or 3**  0.18  

(ND〜0.71) 

0.14 

 (ND〜0.35) 
 1.1 

 (ND〜2.4) 

3.9  

(1.9〜5.3) 
 ND 

7/9  

(0.88〜2.3) 

4  0.11  

(ND〜0.38) 
測定なし  2.4  

(ND〜3.2) 
測定なし  ND 測定なし 

7  0.05 

 (ND〜0.18) 

0.06 

 (ND〜0.15) 
 3.5  

(1.0〜4.3) 

4.2  

(2.3〜5.9) 
 1/6 

 (1.2) 

7/9  

(0.88〜3.0) 

14  ND ND  
4.4  

(4.1〜4.7) 

4.2  

(2.0〜5.4) 
 

6/6  

(0.7〜1.9) 

7/9  

(1.1〜3.0) 

ND: 検出下限未満 

* : 幾何平均, n=6 (システム A), n=9 (システム B) 
**: システム A は 2 日、システム B は 3 日後 
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図 8 給水栓における滞留時間とレジオネラ属菌遺伝子濃度の関係 

 
 
 
 
 

表 2 原水、浄水、受水槽におけるレジオネラ属菌遺伝子の検出状況 
 

  システム A（表流水）  システム B（地下水） 

  原水 浄水 受水槽  原水 浄水 

陽性数/試料数 3/3 0/3 0/3  0/3 1/3 

濃度(log10 copies/L) 4.1〜5.0 < 1.4  < 1.4   < 1.6 2.0 
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2. 高濃度な耐塩素性病原微生物による汚染の排出源の探索 

 2021 年 1 月にクリプトスポリジウムの検査において、浄水場取水口で 96 個/10L、最高 189 個

/10L が検出された。上流の支川の橋（取水口から約 12km 上流）にて最高 1,110 個/10L が検出

され、PCR から Cryptosporidium suis のブタ型の配列が得られた。幸いブタ型はヒトでの大規模

な集団感染が報告されておらず、注意を払いながら対策が進められた。C. suis ではなく、C. muris

（あるいは C. andersoni と区別できない配列、げっ歯類あるいはウシ由来）が検出されること

もあったが、検査した範囲からはヒトで集団感染の報告がある C. hominis や C. parvum は検出

されなかった。 

 河川の上流支川には畜産業が盛んな地域があり、ウシもあったが、主にブタが多く飼養され

ていた。本川のそれより上流の検査では、クリプトスポリジウムの検出がなく、その畜産業が

盛んな地域が汚染源と推察された（図 9）。これを受けて、その畜産地域を流れる支川をさかの

ぼって、排出源が探索された。なお、汚染は冬季に多く、春から秋季は少ないことが以前から

指摘されていた。河川は、灌漑期（3 月中旬～8 月中旬）の農業用水利用の影響を強く受けて、

非灌漑期は自流となって流量が少なく、特に冬季に排水の影響を受けやすいことが推察された。 

 2021R3 年 12 月に、上流の支川の橋 1 から C. suis の検出が再開した（表 3）。多数の検査を繰

り返した結果として、最終的に A 社脇水路の排水管を見つけた。2022R4 年 2 月 5 日、問題の

場所で 2：00 頃に排水があることを確認した。自治体に相談し、自治体担当者と現地を確認し

た。畜産農家への排水処理の指導を期待した。 

 2022R4 年 2 月 17 日に自治体より、汚染水が問題の畜産農家からの排水であると連絡があっ

た。畜産農家からは「排水は近隣住民からの苦情により、通常夜間に実施している。今回設備

の故障により汚染水が流出することとなったが、修理完了までの間は排水を止めることができ

ない」等の話があったとのこと。修理計画書の提出、定期的な見回り、自治体内での対応協議

等の話が進んだ。 

 以上の通り、クリプトスポリジウムの汚染源を特定し、対策がなされた。翌年以降の冬も検

査を継続し、問題の畜産農家からの排出が改善傾向であることを確認した。別の場所の汚染も

見られた（表 1、排水管 C 他、2023R5 年 1 月から 4 月頃）。畜産農家に由来する汚染の低減は、

容易ではないことを認識した。周辺を含め、畜産農家への巡視および指導・助言等が継続され

た。徐々に畜産農家の排水処理が向上した様子で、直近では検出数が低下した（表 3、2023R5

年 11 月から 2024R6 年 4 月頃）。畜産業が盛んで汚染の多い地域であり、浄水場に紫外線等の

対策が推奨と考えられたが、浄水場に十分な設置場所がなかったこと、浄水場の更新時期が近

かったことから直近の導入の計画はなく、当面は凝集沈殿ろ過の強化や検査に注意喚起を対策

としている。浄水場での対策には時間や費用を要するので、排出源での適切な排水処理とその

向上を期待したい。 
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表 3 クリプトスポリジウム検査結果一覧（抜粋） 
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要旨 

令和 3 年 6 月食品安全委員会が鉛評価書を発出し，継続的に鉛ばく露低減のための取組が必

要であることが示された。鉛製給水管中に水が長時間滞留した場合等には，鉛管からの溶出に

より，水道水の鉛濃度が水質基準を超過するおそれがあるが，近年の統計調査においても依然

として鉛製給水管が残存している。布設替えの推進が図られているが，鉛製給水管の残存状況

が把握されていない事業体も多い上に，判明しているだけでも未だに約 200 万件の鉛製給水管

が残存している。 

宅地部で残存する鉛製給水管の解消については，私有地内であるために布設替えといった直

接的な対策が困難であり対策を必要とすることと同時に，残存状況の実態把握が進んでいない

ため効果的な調査把握手法が必要である。鉛製給水管の残存件数の概数を把握する手法につい

て検討した結果，鉛製給水管使用期間中に建築された建物数と鉛管残存件数には一定の関連が

あることがわかった。住宅・土地統計調査の建物数を用いた鉛製給水管の残件数の推定を行い，

鉛製給水管の残存実態（件数および延長）が把握されていない水道事業体が入手可能な統計デ

ータを用いて残存件数を概算できる方法について検討した。 

令和 4 年度水道統計において，残件数を「把握していない」と回答した 243 事業体の給水対

象自治体（市区町村）にある，1970 年までに建築された住宅数（約 45 万戸）が全て鉛管を有す

るとして合算した場合，鉛管残件数はおよそ 248 万件，1980 年までに建築された住宅数（約 106

万戸）を用いた場合は，およそ 309 万件となった。 

一方で，日本の水道の鉛の水質検査では，流水後 15 分滞留させて 5L を採取し，検査を行う

ことが定められていたが，採水や測定に係る負担が大きいため，鉛管が使われておらず，過去

検出されていない場合は 15 分滞留を省略できることとなった。 
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鉛管の交換促進や具体的な対策のために効果的な方法について、①残存件数の推定，②更新

のための計画策定方法，③布設替え時の留意事項や具体的な広報事例等紹介，④暫定的な対策

としての pH 調整等，「鉛製給水管対策推進フローチャート」の検討を行い，平成 24（2012）年

3 月に策定された「鉛製給水管布設替えに関する手引き」に鉛製給水管による鉛曝露の削減の

ための新たな内容を加えた改訂案を策定した． 
 

A. 研究背景・目的 
鉛に係る水道水質基準は，その毒性，蓄積性を考慮し，平成 14 年 3 月 27 日に公布された水

質基準に関する省令の一部を改正する省令（平成 14 年厚生労働省令第 43 号）により 0.01mg/L 

以下に強化され，平成 15 年 4 月 1 日から施行された。また，「鉛」の健康影響については，国

内外の新たな科学的知見を元に，令和 3 年 6 月食品安全委員会より鉛評価書が発出された。現

在のばく露の程度でも，日本人の小児の神経行動学的発達，成人の腎機能等に影響があるとす

る疫学研究の報告があり，今後とも鉛ばく露低減のための取組が必要であることが示された。 

鉛製給水管は，施工の容易性等のために，全国で広く使用されてきたが，水中に溶出する鉛の

健康影響の問題から，現在新たに鉛製給水管を布設することはなくなった。厚生労働省におい

ては，平成 16 年 6 月厚生労働省策定「水道ビジョン」，平成 19 年 12 月厚生労働省健康局水

道課長通知「鉛製給水管の適切な対策について」，平成 24 年 3 月厚生労働省鉛製給水管の効率

的な布設替えに関する検討会「鉛製給水管布設替えに関する手引き」（平成 23 年度，以下「手

引き」という）2)において，既存の鉛製給水管の布設替えの推進が図られているが，現状では鉛

製給水管の解消に至っていない水道事業体が多くある。 

本研究では，手引きの改定を見据え，1) 鉛管等の存在状況等の調査を行い，2) 採水方法の比

較検討を行うとともに，3) 鉛管の交換促進や具体的な対策のために効果的な方法を提案する。 
 

B. 研究方法 

1) 住宅・土地統計調査の建物数を用いた鉛製給水管の残件数の推定 
 水道統計において，鉛製給水管の残存件数（以降，鉛管残件数という）の情報が収集され

ているが，鉛管残存状況を「全て把握している」とする事業体の残延長あるいは残件数のデー

タとともに，「一部把握している」とする事業体の同様のデータも示されている。また「把握し

ていない」事業体も全体の約 2 割程度あり，鉛管残件数が水道統計よりも多い可能性がある。 

そこで，鉛製給水管布設実態の把握方法について検討するにあたり，住宅・土地統計調査の

建物数を用いた鉛製給水管の残件数の推定を行い，鉛製給水管の残存実態（件数および延長）

が把握されていない水道事業体が入手可能な統計データを用いて残存件数を概算できる方法に

ついて検討した。水道統計において「把握していない」事業体における残件数を，その事業体

がカバーするエリア内にある 1970 年（あるいは 1980 年）以前に建築された古い住宅の数を残

件数とし，すなわち，住宅対鉛管比率を１として推算し，水道統計にある報告実数と合算する

ことで，現在の鉛管残件数の推定値を求めることとした。  
  

2) 実際の条件を考慮した採水方法等に関する検討 
O 市では，これまで平成 14 年度（以下，第１回周知）と平成 28～29 年度（以下，第２回

周知）の２度にわたり，鉛管使用が把握できているお客さまに対してリーフレット発送による

鉛管取替の PR を一斉に実施し，さらに水道水質を心配されたお客さまには水道水中の鉛濃度

を検査する体制を整え対応してきた。また，平成 16 年度以降は厚生労働省健康局水道課長通

知（以下，通知）に基づき，全国的に，鉛検査に用いる水について，15 分滞留法による採水が

行われている。ここでは，第１回周知および第２回周知時に実施した約 3000 件の給水栓水の

鉛検査結果を基に，採水方法が鉛濃度の検査結果に与える影響を調査した。 
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N 市では，鉛管対策として「計画的な鉛管の更新」と，水道水の pH を 7.5 に保ち溶出を抑制

する「pH コントロール」により対応しているが，宅地内の一部に鉛管が僅かに残存するケース

が多く，令和 4 年度末において鉛管使用件数は市内 27,814 件となっている。 

令和 3 年度より，種々の通水条件により鉛の溶出傾向を把握することを目的に，撤去鉛管を浄

水場に埋設し，鉛管溶出実験を継続している。過去の検討では常時通水の条件下において，水

温変化による溶出鉛濃度の推移を調査した。常時通水では，水温 10℃以下の条件において，

pH7.0 で給水しても鉛管延長が 7m 以下であれば，水質基準値（0.01 mg/L）を超過しない見込み

であった。本検討では，鉛管プラントの採水口に散水タイマーを設置し，より一般家庭の使用

実態に近づけた通水量，通水サイクルで運用したうえで採水を行った。実験①および実験②の

条件を表 1 に示す。通水量については，一般的な使用水量の世帯を再現した。令和 2 年度の東

京都の調査より，使用の少ないお客さまを想定した条件として，1 人世帯の使用量 270L/日を参

考とした。朝晩在宅の世帯を再現するため通水量は表 2 の通りとした。 

 

表1 実験①と実験②の比較 

 散水タイマー 採水前の捨水 採水中の捨水 水温測定のタイミング 

実験① 

R3年度 

無 

常時通水 

水温が安定する

まで 20L/min で

実施 

採水していない

側で 20L/min で

実施 

15分滞留法で採水後，水温が安

定するまで十分捨水したのち，

水温測定 

実験② 

R4～R6年

度 

有 

間欠通水 
行わない 行わない 

15分滞留法で採水後，水温の安

定を待たず水温測定 

 

表 2 埋設鉛管の口径・長さと間欠通水の条件 

鉛管の管路長 通水条件 採水時間 

φ13㎜-1.25m 
① 間欠通水実施時刻：5:00～10:00，17:00～22:00（朝

5h，晩5h） 

② 間欠通水のサイクル：12分に1回1分間通水（11分

間停止） 

③ 通水時の流量：5L/min 

④ 1日あたりの通水量：250L（朝125L，晩125L） 

 

概ね 

11:00～13:00 

(15分滞留法) φ13 ㎜-3.0m 

 

3）鉛管の交換促進や具体的な対策のために効果的な方法の提案 
 鉛管の交換促進や具体的な対策のために，先進的な取組みを行っている事業体に対し，アン

ケートや聞き取りにより，広報の方法も含め事例を収集した。また，海外の取組みについても

情報収集を行った。 
 

C. 結果及び考察 

1) 鉛製給水管の存在状況等の調査 
水道統計で得られる鉛製給水管残存件数について，平成 17 年度末には宅地部，公道部及び設

置個所不明を含め 500 万件以上が存在していたが，毎年徐々に減少し，最新の令和４年度では

約 203 万件であった（図 1）。 

事業体の規模により違いについても検討を行うため，H22 の水道統計では，人口が多い水道

事業体，特に人口 50 万人超の事業体の方が「全て把握」，「一部把握」の割合が低かったが，R4

の水道統計では，人口 5 万人超の事業体の方が「全て把握」，「一部把握」の割合が高くなって
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おり，「把握していない」とする事業体の割合が大幅に減少していた。人口 50 万人超の事業体

の方が古くから水道工事が行われ，鉛管を使用していた件数が多いことや人口 5 万人超事業体

の取組が進んでいることが推察された（図 2，3）。 

 
図 1 平成 17 年度以降の年度別鉛製給水管の残存件数 

 
 

 
図 2 事業体規模による鉛製給水管の残存件数の変化 ＜公道部及び宅地部＞ 

 

 
 

図 3 R4 年度 鉛管残存延長を「全て把握している」「一部把握している」地域 
 

 

協力事業体を含む 28 の事業者に対して，鉛製給水管更新に関するアンケート（エクセルファ

イルを利用）を行った。アンケート調査は 2023 年 10 月 3 日から 10 月 28 日にかけて実施し，
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22 事業体から回答があった（回収率 78.6%）。 

 

 
図 4 協力事業体と鉛管の使用開始・終了年度 (n=18) 

   ※７事業体の開始年度は不明 

 

多くの事業体は 1980 年代に鉛製給水管の使用を終了していたが，一部の事業体では 1990 年

代にも使用していたことがわかった。５つの事業体から鉛製給水管の使用比率について回答が

あり，うち３事業体では使用期間中の 100％が鉛管であると回答があり，2 事業体は 1950 年代

までは主流であったとの回答があった。 

公道部（条例等で定める，水道事業者が維持管理可能な範囲）の鉛製給水管の残存状況をみ

ると，19 事業体のうち 6 事業体（32％）は解消済みであると回答があり，それ以外の未解消の

13 事業体では全て，公道部における残存状況を全部又は一部把握されており，「把握していな

い」との回答はなかった。後述するが，残件数あるいは残延長数の値が比較的大きい事業体で

は現在も継続して布設替えが行われ，あるいは計画が検討されている。宅地部では公道部と違

い，解消済みであると回答された事業体はなく，また 19 事業体のうち５事業体（26％）は残存

状況自体の把握がなされていないとの回答があった。宅地部鉛管未解消で一部あるいは全部を

把握していると回答のあった 14 事業体のでは，公道部と比較すると残件数，残延長ともに値は

大きく，宅地部での鉛製給水管の残存状況に対する取り組みが必要であるといえる。私有財産

である宅地部の鉛製給水管の残存状況の把握そのものが難しく，宅地部での残存状況を効率的

に把握調査する方法が求められる。 

鉛製給水管調査方法について，大半の事業体は給水台帳やマッピングシステム等の既存資料

から調査している事業体が多いが，一部の事業体（７事業体）は現地調査を実施している事が

わかった。「マッピングシステムに連携している給水管台帳・分岐台帳(ファイリング)システム

による集計を実施している」，「残存リストをもとにした各戸調査（各戸給水管の漏水調査）を

実施し現場照合している」，「満期メータ交換時にメータ前後における，鉛製給水管の残存確認

を実施している」，「鉛管使用状況管理システムによる管理を実施している」といった具体的な

回答も見られた。事業体により調査方法に独自の工夫が見られ，これら先進的な取り組み事例

の一層の情報収集を行うことは，他の事業体への参考になると考えられる。 

 

鉛製給水管の繁華街等の公道部（条例等で定める，水道事業者が維持管理可能な範囲）の布

設替えの計画の有無について調査したところ，5 事業体が「あり」，1 事業体が「検討中」との

回答があったが，13 事業体（68％）は計画がなく，また計画策定予定もないと回答があった。

解消計画がない理由として，公道部においては解消済みであるか布設替え可能な箇所は実施済

みであることが多く挙げられていたが，公道部での残存箇所は施工が困難な場所や施工が拒否

されている場合であるとの回答もあった。公道部における鉛製給水管の布設替えに関する課題

について事業体に尋ねたところ，多くは住民や所有者から工事の了解が得られないことや，施



 
48 
 

 

工時間帯の制約があることが挙げられていた。鉛管解消促進には，利用者への理解を促すため

の広報や住民との合意形成に向けた取り組みが重要であることが示唆される。 

残件数あるいは残延長が多い事業体では，布設替え計画「あり」あるい「検討中」との回答

があり，公道部については今後も計画的に布設替えが行われることが分かった。公道部の鉛製

給水管の布設替えに関する取り組み方法として，11 事業体で独自の計画等にもとづき鉛製給水

管の取り替えが行われていた。また４事業体は広報活動が行われていた。一括あるいは個別の

広報により解消を促した事業体が多い。広報の内容としては鉛製給水管の使用の通知（16 事業

体），布設替えのお知らせ（13 事業体）の他に，鉛の健康影響（12 事業体）や未使用期間が経

過した水道水の飲用方法（18 事業体）が含まれている。その他に，鉛製給水管取替の単独事業

ではなく，配水管更新，漏水修繕，水道メータ取替等，他の工事に併せて取り替えを実施して

いるとの回答もあった。鉛管解消に有効と考えられた取組（表 3），助成等の仕組み（表 4），工

事実施上の課題（表 5）についても結果をまとめた。そのうち布設替えに取り組んでいると回答

した事業体は１つであり，他は主に広報活動による利用者の意識向上（13 事業者）や前述の補

助制度導入が挙げられていた。5 事業体（26%）は宅地部での鉛製給水管解消の取り組みは実施

されておらず，私有地内であることが理由として挙げられていた。家屋の建て替え時に取り替

えの指導等を行うことを挙げた事業体も複数あったが，現存する宅地部での鉛製給水管の取り

替えの促進としては，広報活動により利用者の意識を向上させ，専門窓口の設置や補助制度な

ど利用者に取り替えを促す仕組みを用意することが主要な取り組みであることが分かった。 
鉛製給水管解消に関する布設替え以外の取り組みについては，19 事業体中 18 事業体におい

て「実施されている」あるいは「近年実施したことがある」と回答があった。広報は概ね鉛管

解消に貢献したと回答する割合が高く，広報の重要性が確認された。また，7 事業体（37％）に

鉛製給水管の解消に関する助成金制度があり，実施した多くの事業体で鉛管解消に貢献したと

考えられていることから助成金制度の活用は効果的な取り組みの一つであろう。専門部署設置，

担当者設置，窓口設置は他の取り組みに比べて少ないが，実施した事業体からはこれらの取り

組みは鉛管解消に効果があると考えられている。その他，内挿工法の採用と計画的更新という

回答もあった。布設替えの実施が公道部に比べて困難な宅地部の解消に向け取り組みを行って

いる事業体も 4 事業体あった。 

 

表 3 鉛製給水管の解消に有効な取組（布設替え以外）  表 4 鉛製給水管工事に関する助成

等 

       
 



 
49 
 

 

表 5 鉛製給水管解消に向けた課題 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
4) 住宅・土地統計調査の建物数による宅地部鉛管残件数の概算把握方法の検討 

鉛製給水管残存状況の大まかな把握手法として，鉛製給水管が使用された期間に建築された

建物数から鉛製給水管残件数を推計する方法について検討を行った。対象 10 事業体の鉛管使用

終了年度までに建築された建物数の，住宅・土地統計調査の調査年度（1998 年から 2018 年ま

で，5 年おき）ごとの推移と，住宅部鉛製給水管残存件数の推移について，図 5，図 6 および図

7 に示す。図 5 に示されている 4 事業体は，2003 年度において宅地部鉛製給水管残存件数が，

鉛製給水管が使用された期間に建築された建物と近い数となった。事業体 L（2017 年に鉛管解

消事業が終了）において 2008 年頃から建物数の減少幅と比べて宅地部鉛製給水管残件数の減少

幅が大きく，鉛管解消の取り組みの効果が反映されているものと考えられる。またアンケート

により鉛製給水管使用期間中の鉛使用比率はほぼ 100％と回答のあった事業体 K においては，

2004 年の近隣市町村の合併による行政区域が拡大による鉛製給水管使用期間に建築された建

物数と鉛管残存件数の変化に影響が反映されていると考えられる。図 8 に，10 事業体の 1998 年

から 2018 年まで５年毎の建物対鉛管比率の推移を示す。10 事業体のうち 6 事業体の建物対鉛

管比率は 50％以上であった。鉛管対策の本格化が始まる 1998 年頃において 100％近い値を示す

事業体もあり，鉛管使用期間中に建築された建物数を鉛管残件数の概数とする考え方には一定

の妥当性があると考えられた。しかしながら，図 7 に示されている４事業体のように，建物件

数に比べて鉛管残存件数が極めて少ない事業体が見られた。鉛管使用期間中の鉛管利用比率の

違いや，早期に解消されていることなど地域性が影響していることが考えられ，違いを生じる

要因については今後の検討課題である。 

前述したアンケート調査の結果から，給水区域内での鉛製給水管の使用期間（終了年度）は

地域により異なっていた。鉛製給水管が使用された期間自体が不明な場合の推計について，建

築終了年を 1960 年，1970 年，1980 年および 1990 年としてそれぞれ求め，それらを用いて得ら

れた建築終了年を 1980 年と設定したときに 100％に近い比率を示すケースが最も多く見られ，

鉛管使用期間が不明な場合においては，鉛管残件数の概算には 1980 年までに建築された建物数

を用いることが最適であると考えられた。しかしながら，積極的な布設替えを行った事業体は

比率が小さくなること，前述したとおりどの年度においても比率が 0％を示す場合もあること

から，今後これらの条件について検討することが求められる。 
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図 5 鉛製給水管使用期間の建物数および宅地部鉛管残件数の経年変化 

   （ ）は鉛製給水管使用終了年度，事業体記号は図 4 と同じ 

 

 
図 6 鉛製給水管使用期間の建物数および宅地部鉛管残件数の経年変化 

  （ ）は鉛製給水管使用終了年度，事業体記号は図 4 と同じ 

 

図 7 鉛製給水管使用期間の建物数および宅地部鉛管残件数の経年変化 

（ ）は鉛製給水管使用終了年度，事業体記号は図 4 と同じ 
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図 8 事業体 A～J の建物対鉛管比率（％）の推移 

事業体記号は図 4 と同じ 

 

残件数を「把握していない」と回答した事業体は 243 事業体あり（表 6），現状把握が必要と

考えられた。残件数を「把握していない」と回答した 243 事業体の給水対象自治体（市区町村）

にある，1970 年までに建築された住宅数（約 45 万戸）が全て鉛管を有するとして合算した場

合，鉛管残件数はおよそ 248 万件，1980 年までに建築された住宅数（約 106 万戸）を用いた場

合は，およそ 309 万件となった（表 7，図 9）。 
 

表 6 水道統計（令和４年度）における鉛製給水管の把握状況別残存件数 

 

 
 

令和 4 年度水道統計において示されている鉛管残件数（全体）の「203 万件」は，「全て把握

している」事業体だけでなく，「一部把握している」事業体からの報告数も含まれているため，

「把握していない」事業体以外の残件数の総和としては過小評価されたものといえる。そこで，

「一部把握している」事業体の報告数を考慮しない，すなわち「全て把握している」事業体の

数だけ「実数」とした場合についても求めた。「全て把握している」事業体の鉛管残件数（全体）

は 87 万件であるが，「一部把握している」または「把握していない」とする 484 事業体（全体

の 37%）の給水区域となる自治体には 1970 年までに建築された住宅数が 160 万戸あり，これと

合算すると 247 万件，1980 年までに建築された住宅数（約 435 万戸）を対象とする場合は，鉛

管残件数が 522 万件と推定された（表 7，図 9）。 
 

 

件数 件数 件数

全て把握している 815 62.7% 869,263 42.8% 228,181 46.5% 402,386 62.0%

⼀部把握している 241 18.6% 1,163,488 57.2% 262,113 53.5% 247,038 38.0%

把握していない 243 18.7%

計 1299 2,032,751 490,294 649,424
※1：1388事業体から⽤⽔供給事業89事業を除く

⽔道統計R4

鉛管残件数
報告

鉛管残件数
全体

鉛管残件数
公道部

鉛管残件数
宅地部

事業体数※1
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表 7 鉛製給水管の残存件数の推計 

 
 

 
図 9 鉛製給水管の残存件数の推計 ＜公道部及び宅地部＞ 

 

5) 鉛の検査の採水地点と採水方法の課題 

日本の水道の鉛の検査は，流水後 15 分滞留させて 5L を採取し，検査を行うことが定められ

ている。このため，通常の採水と重金属分析の他に 15 分滞留後の採水とその試水も分析を行う

ことになる。ある市の例では，1 採水点あたり約 30 分の採水等の作業の増加（15 分滞水＋滞水

時の採水 2 分（1 分 5L 採水と攪拌分取）＋分析時間 10 分＋容器準備等＝約 30 分）となり，す

べての給水栓に相当する採水と分析では，車１台追加および人員の追加及び電気代，相応の人

件費が必要となっている。 

例えば午前中 6 か所採水を行う場合は，鉛のための採水がある場合は滞水による採水分で 1

か所あたり約 20 分追加となり，車１台では午前中に採水が終わらず，採水日中に分析を開始す

ることができない。また，金属分析について，採水容器（5L 容器と採取容器），加熱容器，サン

プル容器の準備や洗浄，サンプルの分別管理，シーケンス，データ解析，印刷，管理，入力，

チェックにおいて 1 検体あたり約 10 分増加する。ICP/MS の分析では高価なアルゴンガスの使

用量も増加し，標準を除いたサンプル数で約 1.4 倍である。 

鉛は採水箇所に鉛管を 2m 以上使っていない場合は，夏で一晩滞留しても基準値超過がない

（図 10：研究協力市参考資料）。また，一般的に水道事業体の水質検査の採水地点においては公

共施設などが選択されるため，鉛管は使われていない場合が多い。これらのことから，定期的

な採水地点では鉛製給水管に対する採水方法の有効性が低いと考えられ，鉛管の利用のない地

鉛管残件数
推定

（A+B）

鉛管残件数（全体）「全て把握」かつ「⼀部把握」 2,032,751 2,032,751 100.0%

鉛管残件数（全体）「全て把握」かつ「⼀部把握」+ 1970年までの住宅数 2,480,556 2,032,751 81.9% 447,805 18.1%

鉛管残件数（全体）「全て把握」かつ「⼀部把握」+ 1980年までの住宅数 3,089,338 2,032,751 65.8% 1,056,587 34.2%

鉛管残件数（全体）「全て把握」 869,263 869,263 100.0%

鉛管残件数（全体）「全て把握している」のみ  + 1970年までの住宅数 2,472,462 869,263 35.2% 1,603,199 64.8%

鉛管残件数（全体）「全て把握している」のみ  + 1980年までの住宅数 5,220,576 869,263 16.7% 4,351,313 83.3%

鉛管残件数
報告数

（⽔道統計の実数：A）

鉛管残件数
推測数

（住宅数から推算：B）
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点では，他の重金属と同様に鉛検査に供する試料の採水を行うことが適切と考えられる。一方

で，鉛製給水管が使われている場合や使用状況が不明な場合，過去のデータで鉛が検出された

場合は，鉛製給水管の使用状況や検出された原因などを別途確認することが望ましいと考えら

れた。 

 

図 10 採水箇所の鉛管延長と基準値超過割合（上）と平均値超過割合（下） 

（滞留水）※研究協力市資料による 

 

6) 鉛の検出状況に関する調査 

鉛は水温が高いほど溶出しやすく，滞留時間が長いほど溶出しやすく，特に夏の滞留水では

基準超過がみられる場合もある（図 11,12）。研究協力市において行われた朝一番の水の一般家

庭調査（夏，平均水温 25.2℃）においては，一晩滞留させて台所給水栓において，滞留水を 1

リットル採水すると，1/3 が基準値超過（最大 0.028mg/L）であった。一方冬は超過がなかった。 

また，採水地点において鉛管の使用が６ｍ以上である場合に基準値や平均値を超過し高濃度

となることも示されている。鉛は水中では粒子状で存在する比率が高く，表面の粒子状の鉛な

どの存在が寄与していると考えられる（図 13）。 

 

7) 鉛製給水管の長さと鉛濃度 

研究班協力事業体における鉛製給水管の残存状況をみると，公道部及び私道部に鉛管が残存

している。その他の事業体においても同様の状況がある。一方で，広報資料においてもそれぞ

れ朝一番の水について飲用や調理以外の別の用途に使うよう促している。 

鉛管長さのグループ別の鉛濃度および超過率を図 14 に示した。その結果，採水方法によら

ず，鉛管長さが長いほど鉛濃度の平均値および中央値，超過率が上昇する傾向を示した。採水

方法別に比較したところ，鉛管長さが短いほど，採水方法による平均鉛濃度の差が小さくなっ

た。滞留法は，滞留水を 5L 採水し，計算上，一般家庭で広く用いられている口径 13mm では鉛

管長さ約 38m 相当を採水することになる。このため，鉛管長さが短いほど鉛管に接触していな

い水が採水されるため，流水での結果に近づいたと考えられた。 
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図 11 一般家庭の朝一番の滞留水（左）流水の調査（夏，平均水温 25.2℃）（右） 

滞留水の温度が高い順 

  

図 12 一般家庭の朝一番の滞留水（左）流水の調査（冬，平均水温 10.5℃）（右） 

滞留水の温度が高い順 

 

図 13 夏季滞留水の一般家庭調査の鉛濃度と溶解性鉛濃度 

 

図 14 鉛管長さと鉛濃度の関係      図 15 給水栓の滞留法と流水の鉛濃度の関係 

 

鉛管（最長 1.5m）が確認されている給水栓における各採水法の鉛濃度を図 15 に示す。今回

の調査結果では，滞留法と流水でよく似た傾向を示し，採水法の差は 0.002mg/L 以下であった。
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このため，鉛管が 7m 未満もしくは過去に鉛の検出事例のない採水場所においては，採水方法

が流水でも鉛濃度の評価が可能であると考えられた。 

 

8) 水温と鉛濃度，pH の関係 

実験①と実験②から得られた水温と鉛濃度の関係を図 16 および図 17 に示す。 

実験①と実験②を比較すると，実験②の方が鉛濃度が高い傾向となった。これは，実験②

の方が捨水による鉛管内の洗浄効果が低かったためと考えられる。また，実験②のほうがデ

ータのバラツキが大きくなる傾向があった。 

実験①の条件では，鉛管長 1.25m でも 3.0m でも水質基準値に対して十分低い値となった。

一方，実験②の条件では，鉛管長 1.25m であれば 30℃でも水質基準超過のおそれは低いもの

の，3.0m になると 20℃付近で水質基準値を超過する可能性があることがわかった。 

実験①②ともに pH コントロール下で実施しているが，過去の本市の調査では pH コントロ

ールにより鉛溶出量が 40～50%抑制できることが示されている。pH コントロールを行わない

場合，鉛溶出量はさらに 1.5～2.0 倍に上昇すると予測される。 

 

 

9) 鉛製給水管の残存と注意喚起，広報の状況 

 

鉛管の残存延長，残存件数は事業体によって異なる。公道部のみに残存については事業体で

交換を進める必要があり，進められている事業体も多いが，私有地に接続されている場合は所

有者の理解，協力が必要である。また，私設部分については，所有者の理解，協力のみならず，

費用負担や施工の際の配慮も必要である。交換が難しい場合，水の使用方法の広報を行うこと

が，厚生労働省の手引き等でも示されているが，その周知や実際上の課題の把握，より進める

ための対策に関する検討が必要であると考えられた。 

 

研究班協力事業体における鉛製給水管の残存状況をみると，公道部及び私道部に鉛管が残存

している。その他の事業体においても同様の状況がある。一方で，広報資料においてもそれぞ

れ朝一番の水について飲用や調理以外の別の用途に使うよう促している。文面やその他の取り

図 16 水温と鉛濃度の関係（実験①） 図 17 水温と鉛濃度の関係（実験②） 
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組みついて表 8 にまとめた。 

表 8 鉛製給水管の残存状況と広報の実際 

 
 

10）米国の状況 

米国では，鉛製給水管は 1800 年代後半から 1940 年代にかけて主に設置され，一部の都市で

は 1980 年代まで使用が認められていた。1986 年の米国安全飲料水法の改正により，新規の鉛

製給水管の設置が禁止された。 

国内の鉛製給水管の残存数を定量化する試みが行われており，残存数は 610 万件から 1,020

万件と推定されている。また，これらの鉛製給水管によって，1,500 万人から 2,200 万人（水道

利用者の約 7％）が供給を受けていると考えられている。 

また，2024 年 12 月 30 日に米国環境保護庁より発効される「鉛および銅に関する全国一次飲

料水規制:改善（National Primary Drinking Water Regulations for Lead and Copper: 

Improvements (LCRI)）」においては，鉛に関する規制が強化されており，① 10 年以内に鉛管

を交換すること，② 旧式の鉛管を特定すること，③ 蛇口でのサンプリングを改善すること，

④ 鉛の行動レベル（水道水サンプルの 10％が超えた場合に追加の対策が必要となる濃度基準）

を引き下げる（0.015mg/L から 0.010mg/L に強化する）こと，⑤ 曝露を減らすための保護措置

を強化することが水道事業体と各州政府機関などに義務付けられている。 

鉛製給水管が飲料水中の鉛の主要な供給源であることから，鉛製給水管除去の取り組みが進

められており，水道事業者は水道管網の台帳を更新して鉛製給水管の数と場所を特定すること

が求められている。 

効率的な鉛製給水管特定のために段階的なアプローチを取り，その第 1 段階としては設置記

録や配管番号，建設仕様書などの基礎情報収集から開始する。これらの記録は GIS を活用して

電子データベース化し，効率的な管理を行う。第 2 段階では，非破壊調査として目視による確

認，水質サンプリング，磁気による材質確認などを実施する。 

項⽬名称 A B C D E F G
鉛製給⽔管（全体）の
残存件数*（件）

7 5,561 31,343 35,654 0 50,697 26,356

鉛製給⽔管（公道部）
の残存件数*（件）

1 0 18,524 0 − 19,923 26,356

鉛製給⽔管（宅地部
（私道を含む））の残
存件数*（件）

6 5,561 12,819 35,654 − 17,621 −

注意喚起対象
給⽔管の⼀部に鉛管が残
存している可能性のある
お客様に送付。

給⽔管の⼀部に鉛管が残
存している可能性のある
お客様に送付。

給⽔管の⼀部に鉛管が残
存している可能性のある
お客様に送付。

HP HP HP HP

鉛給⽔管利⽤者等に対す
る主な注意喚起の表現

朝⼀番や旅⾏などで⻑期
間不在だった後に使⽤す
る⽔道⽔は、念のためバ
ケツ⼀杯程度（約
10 リットル）を放⽔し
てからお使いください。
※通常の使⽤で鉛が溶け
出す濃度は国の定める基
準値以下で、健康に問題
はありません。た
だし、⻑時間⽔が鉛製の
管内に滞留していると、
鉛濃度が⽔質基準を超え
る場合がありま
す。

給⽔管の⼀部に鉛管があ
り外出等で⻑時間⽔道を
使⽤していない場合に
は、鉛が溶け出し⽔質基
準を⼀時的に超えること
もあることから、給⽔管
の取替えをおすすめしま
す。⻑時間⽔道を使⽤し
ていなかった場合、⽔道
⽔を安⼼してご利⽤いた
だくためには、使い始め
のバケツ⼀杯分の⽔を飲
⽤以外の⽤途へ使⽤す
る。
⽴ち上がり部分に注意、
図⾯等確認−給⽔装置
チーム有

⻑い間、⽔道を使⽤しな
かった場合、給⽔管の中
に残っている⽔ は 消毒
⽤の塩素が少な くな っ
ていることや、 わずかで
すが鉛が溶け出している
ことがあります 。しか
し、鉛製給⽔管を使⽤し
ている場所で の⽔質検査
結果で、⽔道⽔に含まれ
る鉛の濃度は、⽔質基準
値を満たしてお り、 乳
幼児 のころ から 、⽣涯
⽔道を飲み 続けても健康
上問題ありません 。使い
はじめの⽔道⽔は、トイ
レや洗濯などにご使⽤い
ただくことをおすすめい
たします。

鉛製の給⽔管をご使⽤の
場合には、⻑時間⽔道⽔
を滞留させた場合、⽔質
基準を超える鉛が溶け出
すことがあります。
このため、「 朝⼀番の⽔
を使うとき」や「旅⾏等
で⻑時間使⽤しなかっ
た」場合には、念のため
バケツー杯程度の最初の
⽔は飲⽤以外の⽤途に使
⽤することをお勧めしま
す。また、使⽤されてい
る鉛製の給⽔管を取替え
ていただくことが、根本
的な解決策となります。

鉛製給⽔管を使⽤してい
る場合でも、通常の状態
で使⽤されている⽔道⽔
（流⽔）の鉛濃度は、⽔
質基準値を下回り問題あ
りませんが、⻑時間留守
にされた後や、朝⼀番の
⽔は、念のためバケツ⼀
杯程度を、飲み⽔や調理
以外に使⽤していただく
ことでより安⼼してご利
⽤いただけます。

給⽔管に鉛管を使⽤して
いる場合、 通常の使⽤状
態では、 ⽔道⽔中の鉛濃
度は⽔質基準値以下で健
康上問題ありません。 安
⼼してご使⽤ください。
しかし、 ⽔道⽔を⻑時間
ご使⽤されないときは、
きわめて微量の鉛が⽔道
⽔中に溶け出している可
能性がありますので、 念
のため、 朝 番に⽔を使
うときや⻑時間⽔道を使
わなかったときには、 バ
ケツ 杯程度を雑⽤⽔とし
てご利⽤いただくことを
お勧めします。
なお、 給⽔管の埋設状況
を確認したい場合は、 給
排⽔課にご相談くださ
い。

⽔道局では、⽔道⽔を弱
アルカリ性にしてお届け
することにより、鉛管か
らの鉛の溶出を抑える対
策を実施しています。し
かしながら鉛管をお使い
の場合、⻑時間お留守に
された後や朝⼀番にお使
いになる⽔道⽔に、ごく
わずかですが鉛が溶出す
る場合がありますので、
バケツ⼀杯程度の⽔を飲
み⽔以外にお使いくださ
い。

札幌市（令和３年度） 東京都（令和３年度） ⼀部把握している ⼀部把握している
残存件数 2 33390
公道部 0 0
私道部 2 33390
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特に水質サンプリングについては，フラッシュサンプリングや連続サンプリングなど，複数

の手法が確立され，最終段階として，機械掘削や吸引掘削を実施している。 

近年，機械学習を活用した予測モデルの開発や地理空間モデリングによる優先順位付けなど，

データ分析技術を活用した新しいアプローチも導入されている。令和 6（2024）年 8 月，環境関

連の非営利団体 Environ-mental Defense Fund と環境政策イノベーションセンターがインタラク

ティブマップ LeadOut Map を公開した（図 18）。ロックフェラー財団と Google の資金提供を受

け，機械学習技術を使用して，国および地域の水道の報告，国勢調査および不動産データ，履

歴記録などのデータに基づき，鉛管の残存推定値を作成した。LeadOut Map の予測モデリング

と AI 解析により，最も懸念される地理的領域が特定され，米国政府が，事業者と自治体が地区

の鉛管交換プロジェクトの資金援助要請を行う際の優先順位付けの元とすることができる。ツ

ール開発には，Google が，BlueConduit と協力し，貢献。予測の精度は 80～90% (適合率)以上

で，ミシガン州フリントの例では，従来よりも鉛配管の同定，交換率が 4 倍高くなり，非常に

有効な手法とされる。ボストン市では，鉛管や他の管の詳細な情報をインターネットに掲載し，

鉛管が残存している場合などにその建物の情報が見えるようにしている。 
 

 
 

図 18 米国全域のマップ例（左*1） 及び地区ごとの状況（右*2） 

*1 https://www.nrdc.org/resources/lead-pipes-are-widespread-and-used-every-state 
*2 https://leadoutmap.org/map/ 

 

 
図 19 ボストン市では個別の建物の状況をマップ化 

https://www.bwsc.org/environment-education/maproom/water-service-map 
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11) 今後に向けて 

平成 12（2000）年 3 月に策定され

た「鉛給水管布設替え技術指針」，平

成 24（2012）年 3 月に策定された

「鉛製給水管布設替えに関する手引

き」があるが，手引きの策定から 10

年以上経過した。令和 3（2021）年 6

月の食品安全委員会評価では，今後も

鉛曝露低減のための取組が必要である

ことが示されていることから，10 年

間で明らかになった新たな知見を追記

するとともに，鉛製給水管の残存件数

が不明な事業体の対策等について情報

提供を検討中である。①残存件数の推

定（残存件数の概数を把握する方法と

試算結果），②更新計画の策定（更新

のための計画策定方法を提示），③布

設替え（留意事項や具体的な広報事例

等紹介），④暫定的な対策（pH 調整

等）などについて，「鉛製給水管対策

推進フローチャート」の検討を行い，

案を作成した。（別添） 

 

                                        図 20  鉛管の対策検討に関する 

                                             フローチャート（案） 

 
D. 研究発表 

１．論文発表 

該当なし 
 
２．学会発表 

1) 柳瀬剛士，北本靖子，吉村誠司．「鉛及びその化合物」の検査における採水方法の影響．令和

５年度全国会議（水道研究発表会）講演集．8-31．p.732-733．東京． 

2) 藤田充司，斎藤直樹，高橋英司，植木健一．鉛管実験プラントを用いた間欠通水条件下にお

ける水道水の鉛溶出試験．日本水道協会中部支部発表会．2023 

3) 浅見真理，山田俊郎，松井佳彦，馬場未央，北島涼介，及川利倖．鉛製給水管更新に関する

先進事業体の取組み事例の分析．令和 6 年度全国会議（水道研究発表会）講演要旨集．654-655.

（6-23）．2024． 

4) 山田俊郎，浅見真理，松井佳彦，馬場未央，北島涼介，及川利倖． 鉛製給水管の宅地部残存

件数推定方法の検討．令和 6 年度全国会議（水道研究発表会）講演要旨集．656-657（６-24）．

2024． 
 
E. 知的財産権の出願・登録状況 (予定も含む．) 

該当なし 
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受託調査研究  

「令和６年度水道水及び原水における化学物質等の実態を踏まえた 

水質管理の向上に資する調査検討業務」 
 

化学物質・農薬に関する調査検討 
 

研究代表者  松井佳彦   北海道大学 大学院工学研究院 

研究分担者  浅見真理  国立保健医療科学院 生活環境研究部 

       松下 拓   北海道大学 大学院工学研究院 

小坂浩司   国立保健医療科学院 生活環境研究部 

研究協力者  相澤貴子   関東学院大学工学総合研究所 

鎌田素之  関東学院大学理工学部理工学科 

上條宏滋   八戸圏域水道企業団水質管理課 

寺嶋 誠  仙台市水道局浄水部水質管理課 

曽田真志   茨城県企業局水質管理センター 

平山賢二郎  千葉県企業局水質センター 

大瀬俊之   東京都水道局水質センター 

小舘一雅   神奈川県内広域水道企業団 浄水部 

広域水質管理センター 

高橋英司  新潟市水道局 技術部水質管理課 

松原冬彦   新潟市水道局 技術部水質管理課 

人見文隆   大阪市水道局 工務部水質管理研究センター 

山口敏彦   神戸市水道局 事業部水質試験所 

大森惇平   神戸市水道局 事業部水質試験所 

友永裕一郎  広島市水道局 技術部水質管理課 

佐藤卓郎  福岡県南広域水道企業団 施設部浄水管理課 

水質センター 

平良知之   沖縄県企業局水質管理事務所 

佐藤 学   神奈川県衛生研究所 理化学部 

宮本雅史  国立保健医療科学院 生活環境研究部 
 
要旨 

分科会参加水道事業体等への農薬類の測定計画に反映されるよう、毎年度、農薬要覧，農薬

登録情報、失効農薬情報等の情報を収集整理し、農薬原体出荷量や登録農薬製剤数の現状を把

握した。令和 6 年度の調査では、原水では 83 種、浄水では 39 種の農薬およびそれらの分解物

が検出された。農薬類の出荷量の傾向、2022～2024 年度の農薬類の実態調査の結果から、フェ

ンキノトリオンは監視の優先度の高い新規の農薬類として挙げられた。それ以外では、フェン

キノトリオンほど高くないものの、殺虫剤であるシアントラニリプロールと殺菌剤であるシメ

コナゾールが優先度の高い農薬類として考えられた。有機フッ素化合物について、分科会参加

事業体の測定対象物質、測定回数、検出濃度の状況等について整理した。PFOS、PFOA 以外で

は、令和 6 年度は、水源では PFHxS が最大 150 ng/L、PFHxA が最大 48 ng/L、PFBS が最大 22.5 

ng/L のところがあった。また、別の浄水場の水源河川を調査したところ、一部の PFBS の発生

源が推定され、廃棄物集積地点、廃棄物埋立地の可能性が考えられた。PFBS は他の有機フッ素

化合物濃度が低い場合でも、濃度が比較的高い場合が認められ、米国の水質基準の対象有機フ
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ッ素化合物の一つでもあり、監視が望ましい物質の一つとして考えられた。浄水場の単一粒状

活性炭（GAC）池で GAC 入れ替え直後からのペルフルオロカルボン酸（PFCA）破過曲線を調

査したところ、PFCA は鎖長が短いほど破過速度が大きかった。迅速小型カラム試験（RSSCT）

で再現性の高い結果を得るには、カラムに充填する活性炭量の管理および活性炭層に偏りなく

通水することが重要であった。また、RSSCT の結果は試料水および使用する活性炭種により異

なることが示された。これまで分解物のデータが不足していた有機リン系農薬について、代謝

を考慮しない毒性（直接毒性）、考慮した毒性（間接毒性）で、コリンエステラーゼ活性阻害を

評価した。その毒性等の評価を踏まえ、測定すべき分解物として、ピリダフェンチオンオキソ

ン、フェントエートオキソン、シアノホスオキソン、ジスルホトンオキソンスルホンが挙げら

れた。各地域で測定を推奨する農薬類として地域別リストを作成し、各地域の測定推奨農薬と

して 0～81 農薬を選定した。また、対象農薬類への格上げ、対象農薬類からの格下げが推奨さ

れる農薬類を選定した結果、令和 6 年度時点でリストアップされていた対象農薬類 115 種類に

対して格上げ対象に 13 農薬、格下げ対象に 9 農薬を提案した。 
 
A. 研究目的 

水道水源で使用される農薬や現在、社会的にも関心が高く優先的な対応が求められている有

機フッ素化合物等を対象に、以下の点について検討した。 

1）全国の水道での存在状況、発生源等について、モニタリング、実験の実施や公開情報の収集

により取りまとめる。 

2）処理性や毒性について検討する。 

3）1）や 2）等を考慮して、我が国の水道水質において対応の優先度の高い物質について提案す

る。このとき、水道水質基準体系の改訂についても検討する。 

 
B. 研究方法 

1）農薬類や有機フッ素化合物の全国の水道での存在状況、発生源等の調査 

a）農薬の出荷量に関する調査（関東学院大学） 

農薬要覧 2022～20241)に記載のある農薬製剤別出荷量情報と（独）農林水産消費安全技術セ

ンター（FAMIC）が提供している農薬登録情報 2)の農薬製剤別農薬原体含有率情報から、各都

道府県での農薬原体出荷量の算出を行った。農林水産省が提供している農薬登録情報 3)と

FAMIC が提供して失効農薬情報から新規登録された農薬と農薬登録が失効した農薬について

も取りまとめ、出荷量や登録原体数の現状を把握した。 
 
b）全国水道事業体の農薬類調査結果のまとめ（関東学院大学、水道事業体、神奈川県衛生研究

所） 

令和 4～6 年度における分科会参加事業体を含む全国 12 水道事業体と神奈川県衛生研究所に

よる農薬類の測定結果を取りまとめ、全国での存在状況を評価した。 
 
c）全国水道事業体における有機フッ素化合物の実態調査（水道事業体） 

研究班参加事業体において、浄水場や水源で有機フッ素化合物の実態調査を行った。 
 
d）有機フッ素化合物の発生源に関する調査（国立保健医療科学院） 

2022 年 6、9、12 月、2023 年 2、6 月に A 浄水場の水源河川で試料水を採取した（図 1）。2022

年 6 月は河川 A、C、D、E、G、H、I、K と水路の合流部、排水機場の前後など 22 地点で採取

した。2022 年 9 月は河川 A、C、D、E、F、I、J の 17 地点、2022 年 12 月は河川 A、B の 5 地

点で採取した。2023 年 2 月は河川 A、L の 5 地点、2023 年 6 月は河川 A、L の 7 地点で採取し
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た。測点番号は各河川の上流から下流へ向けて割り振った。 

対象物質は、21 種の PFASs［ペルフルオロブタンスルホン酸（PFBS）、ペルフルオロペンタ

ンスルホン酸（PFPeS）、ペルフルオロヘキサンスルホン酸（PFHxS）、ペルフルオロヘプタンス

ルホン酸（PFHpS）、ペルフルオロオクタンスルホン酸（PFOS）、ペルフルオロノナンスルホン

酸（PFNS）、ペルフルオロデカンスルホン酸（PFDS）、ペルフルオロドデカンスルホン酸（PFDoS）、

ペルフルオロブタン酸（PFBA）、ペルフルオロペンタン酸（PFPeA）、ペルフルオロヘキサン酸

（PFHxA）、ペルフルオロヘプタン酸（PFHpA）、ペルフルオロオクタン酸（PFOA）、ペルフル

オロノナン酸（PFNA）、ペルフルオロデカン酸（PFDA）、ペルフルオロウンデカン酸（PFUdA）、

ペルフルオロドデカン酸（PFDoA）、ペルフルオロトリドデカン酸（PFTrDA）、ペルフルオロテ

トラデカン酸（PFTeDA）、ペルフルオロヘキサデカン酸（PFHxDA）、ペルフルオロオクタデカ

ン酸（PFODA）］とした。 

 
  

図 1 A 浄水場と河川 A～L の位置関係（矢印は河川を数字は測点番号を表す、測点 A1 と A2 は 2 回

ずつ調査） 

 

2）農薬類や有機フッ素化合物の処理性や毒性の評価 

a）有機フッ素化合物の粒状活性炭による除去性調査（国立保健医療科学院） 

①有機フッ素化合物の粒状活性炭による除去性の実態調査 

原水が表流水であり、GAC に石炭系を用いている A 浄水場の単一 GAC 池について、GAC 交

換後の 2024 年 6 月から 2025 年 3 月までを調査期間とし、原水を凝集沈殿処理およびオゾン処

理した流入水および流出水を採取した。 

21 種の PFAS［ペルフルオロブタンスルホン酸（PFBS）、ペルフルオロペンタンスルホン酸

（PFPeS）、PFHxS、ペルフルオロヘプタンスルホン酸（PFHpS）、PFOS、ペルフルオロノナンス

ルホン酸（PFNS）、ペルフルオロデカンスルホン酸（PFDS）、ペルフルオロドデカンスルホン酸

（PFDoS）、ペルフルオロブタン酸（PFBA）、ペルフルオロペンタン酸（PFPeA）、ペルフルオロ

ヘキサン酸（PFHxA）、ペルフルオロヘプタン酸（PFHpA）、PFOA、ペルフルオロノナン酸（PFNA）、

ペルフルオロデカン酸（PFDA）、ペルフルオロウンデカン酸（PFUdA）、ペルフルオロドデカン

酸（PFDoA）、ペルフルオロトリドデカン酸（PFTrDA）、ペルフルオロテトラデカン酸（PFTeDA）、

ペルフルオロヘキサデカン酸（PFHxDA）、ペルフルオロオクタデカン酸（PFODA）］は、固相

抽出－LC-MS/MS 法により測定した（TQ-S micro; Waters）。PFAS の流入水中の濃度を CIGAC、流

出水中の濃度を CEGACと表記した。 

②RSSCT（迅速小型カラム試験）による粒状活性炭の有機フッ素化合物除去性調査 

GAC には、2 種類の石炭系 GAC を用いた（GAC1、2）。試料には、2024 年 9 月に採取した A

事業体の GAC 池流入水（測定対象 PFAS 濃度：2～130 ng/L、TOC：1.1 mg/L、以下、流入水 A）

および B 事業体の原水（地下水、測定対象 PFAS 濃度：2～17 ng/L、TOC：0.4 mg/L、以下、地
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下水 B）を用いた。カラムはステンレス製で内径 4 mm×2 cm(流入および流出部に孔径 2 µm フ

ィルター内臓)のものを、篩は目開き 45～63 µm の範囲のものを用いた。カラムの底にカラム径

にサイズを合わせたガラス繊維ろ紙（GF/D、2.7 µm；Whatman）を敷き、活性炭全量を充填し

た。残りの空間には石英ウールを充填した。カラムをポンプ及びフラクションコレクターと接

続し、ガラス繊維ろ紙（GF/F、0.7 µm；Whatman）でろ過した試料を流速 2.0～9.5 mL/min で通

水し、一定時間ごとに試料を採取した。 

9 種の PFAS（PFOA、PFOS、PFHxS、PFBA、PFPeA、PFHxA、PFHpA、PFNA、PFBS）は、

直接注入－LC-MS/MS 法により測定した（TQ-S micro; Waters）。定量下限値は 1 ng/L であった。 
 
b）代謝を考慮したコリンエステラーゼ活性阻害試験の構築とそれを用いた有機リン系農薬の塩

素処理に伴い生成される毒性を誘発する物質の推定（北海道大学） 

①バッチ式塩素処理実験 

 10 mM のリン酸バッファー（pH 7.0）にフェントエート標準品を 15 M 程度、ジスルホトン

標準品を 80 M 程度、ジスルホトン標準品を 86 M 程度、シアノホス標準品を 270 M 程度に

なるように添加した。これらを、マグネティックスターラーにてひと晩撹拌した後にろ過（PTFE、

φ=0.45 m）し、未溶解の農薬を除去することにより試料を調整した。ここに、次亜塩素酸ナ

トリウムを、4～7 日の塩素処理後に消失しない程度添加し、20 C 暗所にて塩素処理を行った。

塩素処理過程にて経時的にサンプルを採取し、亜硫酸ナトリウムにて残留塩素を消去した。こ

れらのサンプルの毒性を後述の試験法により評価するとともに、農薬濃度を LC/MS にて測定し

た。 

②ChE 活性阻害試験 

 本研究では、従来の質量分析ベースの ChE 活性阻害試験 4)に加え、代謝を組み込んだ ChE 活

性阻害試験 5)を用い、試料の毒性を評価した。 
 
3）我が国の水道水質において対応の優先度の高い物質の提案 

a）対応の優先度の高い農薬類や有機フッ素化合物の提案（国立保健医療科学院、北海道大学、

関東学院大学） 

1）や 2）の結果等を考慮して、我が国の水道水質において対応の優先度の高い物質について

提案した。 
 
b）機械学習モデルを用いた測定を推奨する農薬類の選定と対象農薬リスト掲載農薬類の更新に

関する検討（北海道大学） 

農薬類の測定データや出荷量、分解・吸着特性などに関する公表データと表流水中の農薬の

検出可能性を推定する機械学習モデル 6)を用いて、農薬類の地域別（全国を 10 地域に分割）の

検出可能性を推定し、各地域で検出の可能性が高い農薬類を、測定を推奨する農薬類として、

地域別のリストを作成した。検出・不検出のデータは、水道統計 7)および厚生労働科学研究化

学物質・農薬分科会の実態調査データ（以下、分科会データ）（2016～2023 年度）から取得し

た。 

対象農薬類への格上げ、対象農薬類からの格下げが推奨される農薬類について、優先順位を

付けて更新リストを作成した。対象年度は直近で農薬出荷量データがある令和 4（2022）年度と

した。対象農薬は令和 6（2024）年度時点のリスト掲載農薬、要検討農薬およびその他農薬類に

加えて、これらの農薬類に未分類であるものの、FAMIC に登録され、かつ ADI が既知であるも

のを対象とした（計 395 農薬）。なお、目標値が未設定の農薬については ADI から評価値を算

定した値を用いた。 

格上げの検討対象は、要検討農薬類、その他農薬類および追加農薬類の 280 農薬とし、格下
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げ対象は令和 6（2024）年度時点の対象農薬類の 115 農薬とした。なお、本検討では対象農薬類

以外への分類変更については検討対象外とし、あくまで対象農薬類の更新を目的とした。また、

対象農薬類の設定にあたっては、モデルによる検出可能性の評価のみでなく、検出実績や目標

値の設定有無、検査方法の有無など、その他の要因も考慮する必要があるが、本検討ではモデ

ルの評価によって推奨される格上げ・格下げの提案を行うことに焦点をあてた。格上げ基準で

は、検出と予測した農薬が実際に検出されることを重視し、適合率を指標として用いた。適合

率が 100%および 80%となる基準をそれぞれ第 1 格上げ基準、第 2 格上げ基準とした。一方、

格下げ基準では、実際に検出された農薬が格下げ対象に含まれないことを重視し、不検出農薬

に着目した再現率を指標として用いた。再現率が 100%および 90%となる基準をそれぞれ第 1

格下げ基準、第 2 格下げ基準とした。 
 
C. 結果及び考察 

1）農薬類や有機フッ素化合物の全国の水道での存在状況、発生源等の調査 

a）農薬の出荷量に関する調査（関東学院大学） 

 

図 2 農薬製剤出荷量と登録原体数の推移 

 

 

図 3 用途別登録農薬製剤数の推移 

 
図 2 に、平成元年以降の用途別農薬製剤出荷量と登録農薬原体数の推移を示す。令和 5 農薬
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年度（令和 4 年 10 月～令和 5 年 9 月）の農薬製剤出荷量は約 20.8 万 t で昨年より約 7%減少し

ていた。用途別農薬製剤出荷量は殺虫剤が 5.9 万 t、殺菌剤が 3.5 万 t、殺虫殺菌剤が 1.4 万 t、

除草剤が 8.6 万 t であった。20 年前、10 年前と比べると、それぞれ全体では 72%、88%となっ

ており、農薬出荷量は除草剤を除いては減少が顕著であった。登録農薬原体数は令和 7 年 1 月

現在 582 種類であり、ここ数年大きな変化は認められなかった。 

登録農薬原体数は令和 5 年 2 月現在 582 種類であった。図 3 に、平成元年以降の用途別農薬

製剤出荷量と登録農薬原体数の推移を示す。登録農薬製剤数は令和 5 年 9 月現在、殺虫剤が

1007、殺菌剤が 857、殺虫殺菌剤が 342、除草剤が 1546、それ以外が 316 で、合計は 4068 であ

り、いずれの農薬製剤も昨年同様これまでと比べて大きく減少していた。2020 年以降新たに殺

虫剤として殺虫剤が 7 種、除草剤が 4 種、殺菌剤が 9 種の化学物質が新たに農薬として登録さ

れていた。2021 年以降に 23 の農薬原体の登録が失効していた。特に今年度は、ベスロジン、メ

フェナセット、2,4-PA ナトリウム一水化物、2,4-PA エチル、MCPA エチル、アミトラズの対象

農薬の登録が失効していた。2,4-PA と MCPA は他の塩類が引き続き登録されていることから監

視が必要である。メフェナセットは出荷量も多く、これまでも水道水源において比較的高い頻

度で検出されてきた農薬であることから、代替の農薬について精査する必要がある。 

水道水源でこれまで監視の必要性が高く、対象農薬リスト掲載農薬に追加されたテフリルト

リオン、イプフェンカルバゾンは、出荷量に加え ADI が低い農薬が検出指標値（Σ値）に高い

寄与を示していた。新しく登録された農薬の出荷量と ADI の比をテフリルトリオンとイプフェ

ンカルバゾンと比較すると、フェンキノトリオンはイプフェンカルバゾンと同程度の数値とな

っていた。特に、フェンキノトリオンは東日本でも出荷量が多いことから、出荷量の多い地域

では水道水源において監視の必要性が特に高い農薬原体であると考えられた。フェンキノトリ

オンはテフリルトリオンと同様の作用機序を有する水稲適用の除草剤であり、塩素処理による

分解することが予想されることから分解物の浄水処理過程における挙動も含めて評価が必要と

考えられる。フェンキノトリオン以外では殺虫剤であるシアントラニリプロールと殺菌剤であ

るシメコナゾールの ADI が小さく、水道水源における監視の必要性について検討の必要が高い

と考えられた。ただし、出荷量の増加フェンキノトリオンほど増加していないことから監視の

必要性はフェンキノトリオンほど高くないと推測された。 
 
b）全国水道事業体の農薬類調査結果のまとめ（関東学院大学、水道事業体、神奈川県衛生研究

所） 

表 1～3 に、それぞれ令和 4～6 年度の研究班による農薬類の実態調査結果の概要を示す。 

令和 4 年度の場合、原水では 95 種、浄水では 26 種の農薬類および分解物が検出された。令

和 5 年度の場合、原水では 68 種、浄水では 35 種の農薬および分解物が検出された。令和 6 年

度の場合、原水では 83 種、浄水では 39 種の農薬およびそれらの分解物が検出された。 

用途別に見ると、いずれの年度も原水、浄水ともに除草剤が最も多かった。検出濃度につい

て見ると、いずれの年度も原水ではブロモブチドが最も高い濃度で検出され、浄水では令和 4

～6 年度でそれぞれベンタゾン、ブタクロール、ベンタゾンが最も高い濃度で検出された。 

令和 6 年度についてさらに評価すると、個別農薬評価値が最も高かった農薬は、原水ではテ

フリルトリオンが 0.70、浄水ではイプフェンカルバゾンの 0.04 であった。Σ値の最大値は、原

水では 0.97、浄水では 0.13 であった。各農薬の個別農薬評価値を見ると、原水では、カルボフ

ランが最も高い値を示し、テフリルトリオン、フェンキノトリオン、イプフェンカルバゾン、

キノクラミン（ACN）が 0.10 以上の比較的高い値を示した。浄水ではイプフェンカルバゾン、

カルボフラン、ブタクロールが 0.01 以上の比較的高い値を示した。 
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表 1 令和 4年度の研究班による農薬類実態調査結果の概要 

 
 

表 2 令和 5年度の研究班による農薬類実態調査結果の概要 

 
 

表 3 令和 6年度の研究班による農薬類実態調査結果の概要 

 

 

テフリルトリオン、イプフェンカルバゾン、フェンキノトリオンの検出濃度を見たところ、

フェンキノトリオンは調査を実施した事業体が限られるが、出荷が始まって 6 年目ではあるが

過去に対象リストに加えられたテフリルトリオンとイプフェンカルバゾンと同程度もしくはそ

れ以上の濃度で検出されていた。このようにこれまで広く使われてきた農薬原体の登録が失効

する一方、短い期間で急速に出荷量が増える農薬原体もあることから、新たに登録される農薬

原体やそれらを含む農薬製剤の使用量の変化にも着目しながら、適切にモニタリング対象の農

薬を選定し、水道水源における農薬類の農薬の実態を把握する必要があると考えられた。 

 

c）全国水道事業体における有機フッ素化合物の実態調査（水道事業体） 



66 
 

 研究班参加事業体において、有機フッ素化合物のうち、PFOS、PFOA のみを測定していると

ころ、PFOS、PFOA、PFHxS を測定しているところが多かったが、いくつかの事業体では、さ

らに 8、17 あるいは 19 種の有機フッ素化合物を測定していた。原水や浄水の測定回数は 2 回以

上で、それ以外には年 4 回、毎月のところ等があり、最も多いところは毎週測定していた。ま

た、4 事業体では水源調査も行っていた。原水、浄水で PFOS、PFOA の合計が 50 ng/L を超過

しているところはなかった。水源では PFOS、PFOAの合計が 318 ng/Lのところがあった。PFOS、

PFOA 以外の有機フッ素化合物では、浄水で PFBA が最大 14 ng/L、PFHxA が最大 12 ng/L のと

ころがあった。水源では PFHxS が最大 150 ng/L、PFHxA が最大 48 ng/L、PFBS が最大 22.5 ng/L

のところがあった。 
 
d）有機フッ素化合物の発生源に関する調査（国立保健医療科学院） 

2022 年 6 月の調査では、PFBS は河川 A、C、D の上流で高濃度で検出された。河川 C が河川

A に合流する地点より下流では PFBS 濃度はやや小さかった。PFBS 負荷量は河川 A の測点 A9

と A11 が大きく、それに比べ河川 C の合流部（C9）の負荷量は 10 分の 1 以下であり、その下

流では A14 から A17 に至るまで負荷量に漸増傾向が見られた（図 4）。河川 H の PFBS は比較

的低濃度（6 ng/L）であった。9 月に PFBS の高負荷区間の絞り込みを行った。河川 A での負荷

量から、高負荷の 2 区間（A1～A8、A9～A10）が存在することが推定された（図 4）。 

 河川 C と河川 D では、それぞれ C1 と D2 で高濃度の PFBS（それぞれ 172、9243 ng/L）が検

出されたため、上流側に高負荷区間（C1 上流、D1～D2）があることが推定された 。D2 周辺

には廃棄物埋立地があるため、特定には至ってはいないが発生源の可能性が考えられた。河川

E、I はそれぞれ PFBS 濃度が最大で 133、123 ng/L であった。現地調査から、河川 E、I の高濃

度 PFBS はそれぞれ分岐元である河川 C、A に由来すると推定された。 

12 月に河川 A の A8 上流および河川 B について高負荷区間の絞り込みを行った。河川 A で

は A4 と A7 で負荷量が 58、107 g/s（それぞれ 1.8、3.4 kg/y）と高かったことから、上流側に

高負荷の 2 区間 （A2～A4、A4～A7）が存在することが推定された（図 4）。さらなる調査で、

負荷量の増加は、河川 L の水（その水が混入した水路等を含む）が、これら 2 区間から河川 A

に流入したためとわかった。河川 L の発生源は、付近の廃棄物が集積した地点であると推察さ

れた。 
 

 
図 4 A 浄水場の水源河川の PFBS 負荷量 

 

2）農薬類や有機フッ素化合物の処理性や毒性の評価 

a）有機フッ素化合物の粒状活性炭による除去性調査（国立保健医療科学院） 

①有機フッ素化合物の粒状活性炭による除去性の実態調査 
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図 5 A 浄水場の GAC 池における PFCA の破過曲線（CEGAC/CIGAC）（2024 年 6 月～2025 年 1 月）．GAC 池

流出水の PFCA 濃度の値を GAC 池流入水の値で割ることで破過曲線を算出．パネル A: PFBA、

パネル B: PFPeA、パネル C: PFHxA、パネル D: PFHpA、パネル E: PFOA、パネル F: PFNA． 

 

破過曲線を図 5 に示す。流入水からは 7 種のカルボン酸類 PFAS（PFCA；PFBA、PFPeA、

PFHxA、PFHpA、PFOA、PFNA、PFDA）、3 種のスルホン酸類 PFAS（PFSA；PFBS、PFHxS、

PFOS）が検出された。これらのうち流入水中での検出濃度が< 1～3 ng/L であった PFDA、PFHxS、

PFOS の 3 物質については流出水中では定量下限未満となった（2025 年 1 月時点）。GAC 運用

開始から 400 BV（BV: 活性炭池の容積の倍率で表される処理水量; 通水後 5 日時点）まではす

べてのPFCAが定量下限値以下に除去されていた（図5）。その後、PFCAの残存率 （CEGAC/CIGAC）

は徐々に増加し、その増加速度は鎖長が短く log Dowが小さいほど大きかった。 

短鎖 PFCA である PFBA は、早期（7500 BV）に飽和し CEGAC/CIGAC が 1.0 を超過した。さら

にその後の期間についても、PFBA の CEGAC/CIGAC が 1.0 を超えていた。また、PFPeA について

も 15,000 BV で CEGAC/CIGAC が 1.0 を超過した。この結果は PFBA と PFPeA が GAC から脱

着したことを示している。その一方で、4 種の PFCA（PFHxA、PFHpA、PFOA、PFNA）は 2025

年 1 月測定時点では飽和に至らなかった。 

②RSSCT（迅速小型カラム試験）による粒状活性炭の有機フッ素化合物除去性調査 

活性炭充填量のばらつきについて検討したところ、活性炭の充填層厚相当の乾燥重量を予め

算出し、重量管理することで、再現性の高い活性炭層の作製が可能であることがわかった。次

に、活性炭のカラムへの充填方法を検討した。上向流で試験を行う際には、活性炭に対し支持

体を用いない場合、または支持体に石英ウールのみを用いた際にもその詰め方が悪い場合には、

活性炭層内を通過する一部の水流が速くなり破過の開始が早まった。流入側の支持体として円

形に抜いたガラス繊維ろ紙を用いることで水流の均一化が可能であることがわかった。 

RSSCT における水質による結果の違いを検討するため流入水 A と地下水 B を用い実験を行

った。活性炭には GAC1 を用い、活性炭層厚は 1 cm、流速は 4.0 mL/min とした。その結果、地

下水 A の方が双方の試料で検出された全ての PFAS で破過の開始が遅かった（図 5.4 のパネル

A、B）。PFOA について BV10（10%破過に達する BV）を比較すると、地下水 B では 32,000 で

あったのに対し流入水 A では 14000 であった。これは地下水 B の方が、活性炭への吸着に関し

て PFAS と競合する物質が少ないことによると考えられた。 

GAC 種の違いによる PFAS 除去性比較のため 2 種の GAC を用いて実験を行った。試料は流

入水 A を用い、活性炭層厚 1 cm、流速 4.0 mL/min で行った。測定対象とした中で比較的親水

性の高い PFBA や PFPeA については GAC１の破過の方が早く起こったが、PFHpA や PFOA に

関しては GAC1 の方が、破過開始が遅かった（図 6 のパネル A、C）。同じ石炭系でも GAC に

より PFAS 除去特性は異なり、各物質の破過開始までの BV、破過の進み方に差があることが示

された。 
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図 6 RSSCT による破過曲線 (C/C0)．フラクションコレクター採取水の PFCA 濃度の値を試料水の各

値で割ることで破過曲線を算出．パネル A：流入水 A、GAC1 使用、パネル B：地下水 B、GAC1

使用、パネル C：流入水 A、GAC2 使用． 

 

b）代謝を考慮したコリンエステラーゼ活性阻害試験の構築とそれを用いた有機リン系農薬の塩

素処理に伴い生成される毒性を誘発する物質の推定（北海道大学） 

①ジメトエートについて（代謝なし） 

 ジメトエートは塩素と速やかに反応して 30 分後には消失し、一部はオキソン体へと変化され

た。一方で、原体のオキソン体への変換率は最大で 10%程度で他の有機リン系農薬より小さか

った。次に、塩素処理試料の ChE 活性阻害性（代謝なし）を調べたところ、いずれの試料も毒

性を誘発しなかった。したがって、代謝を考慮しない場合、オキソン体を含むジメトエートの

塩素処理生成物は、対象農薬に組み込む必要はないと判断された。 

②ジメトエートについて（代謝あり） 

 代謝を考慮した ChE 活性阻害性試験により塩素処理試料の毒性を調べたところ、いずれの試

料も毒性を誘発しなかった。すなわち、代謝を考慮した場合でも、オキソン体を含むジメトエ

ートの塩素処理生成物は、対象農薬に組み込む必要はないと判断された。 

③フェントエートについて（代謝なし） 
 

表 4 オキソン体の毒性の比較（代謝なし） 

 
 
 フェントエートの塩素処理試料の ChE 活性阻害性（代謝なし）を調べたところ、塩素処理前

には誘発されなかった ChE 活性阻害性が、塩素添加後に大きく誘発され、塩素処理時間ととも

に減少することが分かった。すなわち、フェントエートと塩素の反応により生成された分解物

の中に、ChE 活性阻害性を有するものが存在することが分かった。 

どの物質が ChE 活性阻害性を有するのかを評価するため、ChE 活性阻害性が最も大きかった

塩素処理時間 5 分の試料を LC により分画し、得られた各画分を ChE 活性阻害試験（代謝なし）

に供した。その結果、LC 保持時間 8～12 分の画分では、塩素処理試料がコントロールより有意

に大きかった（p = 0.01）。 

IC50, M

ピリダフェンチオンオキソン 0.0059
フェントエートオキソン 0.0074
マラチオンオキソン 0.024
ダイアジノンオキソン 0.075
メチダチオンオキソン 0.084
ジメトエートオキソン 14
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 この LC 保持時間 8～12 分の画分をポジティブイオンモードにて LC/MS 分析したところ、フ

ェントエートのオキソン体と推測された。次に、合成したフェントエートオキソン（林純薬）

を測定したところ、塩素処理試料中で確認されていたフェントエートオキソンと推定していた

ピークと、保持時間と MS/MS スペクトルが一致した（図なし）。 

一方、フェントエートオキソンの毒性を ChE 活性阻害試験（代謝なし）で調べたところ、ChE

活性阻害性を有することが明らかとなった。また、フェントエートオキソンの ChE 活性阻害性

を検討したところ、既に測定対象リストに組み込まれているマラチオン、ダイアジノン、メチ

ダチオンのオキソン体に比べて高かった（表 4）。 

④フェントエートについて（代謝あり） 

 フェントエートについて、代謝を考慮した ChE 活性阻害性試験により塩素処理試料の毒性を

調べたところ、いずれの試料も毒性を誘発しなかった。  

⑤ジスルホトンについて（代謝なし） 

ジスルホトンに塩素を添加したところ、0.25 h の接触でジスルホトンはほぼ消失したが、塩

素処理試料からはジスルホトンオキソンは検出されなかった（図なし）。すなわち、塩素との反

応により、ジスルホトンはオキソン体以外の物質へと変換されることが分かった。次に、ジス

ルホトンの塩素処理に伴う ChE 活性阻害性（代謝なし）の変動を調べたところ、塩素添加によ

り 0.5 h までは毒性が大きく増加し、その後、緩やかに減少することが分かった。 

 塩素処理試料を LC/MS でスキャン分析したところ、いくつかのピークが検出され、塩素との

反応により、ジスルホトンが様々な物質へと変換されたことが示唆された（図なし）。そこで、

どの物質が ChE 活性阻害性を有するのかを評価するため、塩素処理時間 1 h の試料を LC によ

り 1 分ごとに分画し、得られた 30 フラクションをそれぞれ ChE 活性阻害試験（代謝なし）に

供した。その結果、フラクション#12, #13, #16, #17 が毒性を誘発することが分かった。塩素処

理初期（≤ 1 h）では、フラクション#12 と#13 の毒性が支配的であるが、塩素処理時間が長くな

るにつれてフラクション#16 と#17 の毒性が支配的になることが分かった。 

 精密質量分析の結果、フラクション#12 にて観察されたピーク A はジスルホトンオキソンス

ルホン、また、フラクション#13 にて観察されたピーク B はジスルホトンオキソンスルホキシ

ドの 1 塩素置換体、フラクション#16 と#17 にて観察されたピーク C はジスルホトンオキソン

スルホキシドの 2 塩素置換体である可能性が示唆された。 

各塩素処理時間におけるフラクション#12 中のジスルホトンオキソンスルホン濃度を測定し

（図なし）、その用量反応曲線から、その濃度のジスルホトンオキソンスルホンから誘発される

毒性を算出したところ、それぞれのフラクションが誘発した毒性と概ね一致した（有意水準 5%

で有意差なし）。 

⑥ジスルホトン（代謝を考慮しない毒性（直接毒性）） 

 LC/MS/MS を用い、合成したジスルホトンオキソンスルホン（新成化学）を測定したところ、

塩素処理試料中で確認されていたジスルホトンオキソンスルホンと推定していたピークと、保

持時間も MS/MS スペクトルも一致した。よって、昨年度の報告にて確認されたピークは、ジス

ルホトンオキソンスルホン由来であることが分かった。一方、ジスルホトンオキソンスルホン

の直接毒性をChE活性阻害試験で調べたところ、用量依存的に毒性が増加することが分かった。

すなわち、ジスルホトンオキソンスルホンは ChE 活性阻害性を有することが明らかとなった。 

 そこで、改めてジスルホトンの塩素処理実験を行い、経時的に採取したサンプルを LC 分画

することにより、ジスルホトンオキソンスルホンが検出される画分の時系列サンプルを得た。

これらのサンプルを毒性試験に供したところ、0.25 時間の塩素との接触により、直接毒性が大

きく発現し、その後減少することが分かった（図 7、白）。この結果は、昨年度の報告と定性的

に一致した。そこで、各画分に含まれるジスルホトンオキソンスルホン濃度と、その用量－反

応曲線から、各画分に含まれるジスルホトンオキソンスルホンが誘発するであろう直接毒性を
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算出したところ（図 5、網掛け）、算出された直接毒性（計算値）は、各画分が誘発した直接毒

性（実験値）と概ね一致した。すなわち、ジスルホトンの塩素処理に伴い生成されたジスルホ

トンオキソンスルホンは直接毒性を誘発し、塩素処理試料が誘発した直接毒性に寄与している

ことが示された。 

 

図 7 ジスルホトンオキソンスルホンを含む画分の塩素処理に伴う毒性変動（白）と 

ジスルホトンオキソンスルホン（網掛け）の寄与（代謝なし） 

 
⑦ジスルホトン（代謝を考慮した毒性（間接毒性） 

 

図 8 ジスルホトンの塩素処理に伴う毒性変動（白）とジスルホトンオキソンスルホン（黒）の寄与

（代謝あり） 

 
代謝を考慮したChE活性阻害性試験によりジスルホトン塩素処理試料の間接毒性を調べたと

ころ、いずれの塩素処理試料も毒性を誘発することが分かった（図 8、白）。また、各塩素処理

試料に含まれるジスルホトンオキソンスルホン濃度とジスルホトンオキソンスルホンの用量－

反応曲線から、各試料に含まれるジスルホトンオキソンスルホンが誘発するであろう間接毒性

を算出したところ（図 8、黒）、算出された間接毒性（計算値）は、各画分が誘発した間接毒性

（実験値）と概ね一致した。すなわち、ジスルホトンの塩素処理により生成されたジスルホト

ンオキソンスルホンのみで、ジスルホトン塩素処理試料の間接毒性を説明することができるこ

とが示された。 

⑧ジスルホトン（低濃度塩素処理実験） 

 ⑥、⑦における実験では、試料が誘発する ChE 活性阻害性を評価する目的があったため、初

期ジスルホトン濃度も（86 M = 24 mg/L）、添加塩素濃度（55 mg-Cl2/L）も、実際の浄水処理で
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想定される濃度と比べて、極めて大きい値であった（ChE 活性阻害性試験での毒性定量感度を

確保するため）。そこで、実浄水処理で想定されうるような低濃度でも、塩素処理によりジスル

ホトンオキソンスルホンに変換されるか否かを調べるため、初期ジスルホトン濃度を 4 g/L、

添加塩素濃度を 1 mg-Cl2/L といずれも低く設定して、再度塩素処理実験を行った。その結果、

低濃度条件下でも、塩素処理により、ジスルホトンからジスルホトンオキソンスルホンが生成

されることが確認され、0.5 時間の接触で、初期添加ジスルホトンの 62%がジスルホトンオキソ

ンスルホンへと変換されることが分かった。低濃度条件下でも、塩素処理時間とともにジスル

ホトンオキソンスルホンは減少したが、24 時間後でも初期添加ジスルホトンの 30%が、72 時間

後でも 15%がジスルホトンオキソンスルホンとして残存しており、水道水のような塩素共存下

におけるジスルホトンオキソンスルホンの安定性が確認された。一方、0.25 時間というごく短

時間の接触で、ジスルホトンスルホキシドと、ジスルホトンオキソンスルホキシドの生成が確

認されたが、これらは 0.5 時間までにほぼ消失した。 

⑨シアノホス（代謝を考慮しない毒性（直接毒性）） 

 

図 9 シアノホスの塩素処理に伴う毒性変動（白）とオキソン体（網掛け）の寄与（代謝なし） 

 
シアノホスを塩素処理したとこと、0.25 時間の接触でほぼ消失した。塩素処理試料を、LC/MS

にてスキャン分析したところ、オキソン体と同じ m/z を持つピークが確認された。そこで、オ

キソン体の合成を依頼し（新成化学）、標準品を同様に分析したところ、得られたピークの LC

保持時間と MS/MS スペクトルが、塩素処理試料で検出されたピークと一致した。すなわち、塩

素処理試料で検出されたピークは、オキソン体由来であることが示された。この標準品を用い

て、塩素処理試料中のオキソン体を定量したところ、0.25 時間で最大濃度となり、その後緩や

かに減少することが分かった。シアノホスのオキソン体への変換率は、最大で 95%であった。 

次に、塩素処理試料の直接毒性を ChE 活性阻害試験により調べたところ、塩素添加前には誘

発されなかった直接毒性が、塩素添加により発現されることが分かった（図 9、白）。すなわち、

塩素処理により、シアノホスは直接毒性を誘発する物質へと変換されたと判断された。 

一方、合成したオキソン体標準品に対して ChE 活性阻害試験を行ったところ、用量依存的に

直接毒性が誘発されることが分かった。よって、塩素処理試料にて観察された直接毒性が、オ

キソン体由来である可能性が示唆された。そこで、各塩素処理試料に含まれるオキソン体濃度

と、オキソン体の用量－反応曲線を用い、各塩素処理試料に含まれるオキソン体が誘発するで

あろう直接毒性を算出した。このようにして得られた計算値（図 10、網掛け）は、塩素処理試

料にて観察された実験値（図 10、白）と概ね一致した。すなわち、塩素処理試料にて観察され
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た直接毒性は、これらの試料中に含まれるオキソン体のみに由来するものであり、オキソン体

以外の分解生成物は直接毒性を誘発しないことが示された。 

⑩シアノホス（代謝を考慮した毒性（間接毒性）） 
 

 

図 10 シアノホスの塩素処理に伴う毒性変動（白）とシアノホス（網掛け）とオキソン体（黒）の

寄与（代謝あり） 

 
 塩素処理試料の間接毒性を代謝を考慮した ChE 活性阻害試験により調べたところ、塩素処理

前の試料にて観察された毒性が、塩素添加により増加することが分かった（図 10、白）。一方、

シアノホスとオキソン体の間接毒性を調べたところ、いずれも用量依存的に毒性を誘発するこ

とが分かった。よって、これらの物質が、塩素処理前と塩素処理試料の毒性に寄与している可

能性が示唆された。 

 まず、塩素処理前試料のシアノホス濃度と、シアノホスの用量－反応曲線より、塩素処理前

試料中に含まれるシアノホスが誘発するであろう間接毒性を算出したところ（図 10、網掛け）、

塩素処理前試料が誘発した間接毒性（図 10、白、0 h）と概ね一致した。すなわち、塩素処理前

試料が誘発した間接毒性は、シアノホスのみで説明ができることが分かった。一方、塩素処理

試料のオキソン体濃度と、オキソン体の用量－反応曲線より、塩素処理前試料中に含まれるオ

キソン体が誘発するであろう間接毒性を算出したところ（図 10、黒）、塩素処理試料が誘発した

間接毒性（図 10、 白、0.25～125 h）と概ね一致した。すなわち、塩素処理試料が誘発した間接

毒性は、オキソン体のみで説明ができ、オキソン体以外の分解生成物は間接毒性に寄与しない

ことが分かった。 
 
3）我が国の水道水質において対応の優先度の高い物質の提案 

a）対応の優先度の高い農薬類や有機フッ素化合物の提案（国立保健医療科学院、北海道大学、

関東学院大学） 

 農薬類の出荷量の傾向、2022～2024 年度の農薬類の実態調査の結果から、フェンキノトリオ

ンは監視の優先度の高い新規の農薬類として挙げられた。それ以外では、フェンキノトリオン

ほど高くないものの、殺虫剤であるシアントラニリプロールと殺菌剤であるシメコナゾールが

優先度の高い農薬類として考えられた。 

 有機リン系農薬について、その毒性等の評価を踏まえ、測定すべき分解物として、ピリダフ

ェンチオンオキソン、フェントエートオキソン、シアノホスオキソン、ジスルホトンオキソン
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スルホンが挙げられた。 

 PFOS、PFOA 以外の有機フッ素化合物のうち、PFBS は他の有機フッ素化合物濃度が低い場

合でも濃度が比較的高い場合が認められた。PFBS は、米国の水質基準の対象有機フッ素化合物

の一つでもあり、監視が望ましい有機フッ素化合物の一つとして挙げられた。 
 
b）機械学習モデルを用いた測定を推奨する農薬類の選定と対象農薬リスト掲載農薬類の更新に

関する検討（北海道大学） 

表 5 地域別の測定推奨農薬数のまとめ 

 

注）地域内の出荷量がゼロ、かつ、原体のみ測定の項目は除く 

 
機械学習モデルでは検出可能性として 0～1 の間の予測確率値が出力される。この数値が大き

いほど、検出可能性が高いとみなせることから、検出される可能性が高く、測定が推奨される

農薬の選定には、この予測確率値を用いることとした。原水中に存在する農薬の見逃しを防ぐ

ためには再現率を高めればよいが、再現率を高めるように閾値を調整することで擬陽性が増加

する。擬陽性が増加することで、測定したとしても検出されない確度が低い農薬が多くなる。

そのため、測定したら検出される確度が高いものを推奨する必要があると考え、適合率を用い

て地域別に推奨する農薬を選定することとした。 

高い適合率となるように予測確率値の閾値を設定した場合、地域によっては推奨すべき農薬

がまったく選定されないことがある。そこで目標とする適合率を 80%、60%、50%の 3 段階に

定めてランク分けし、検出可能性が高い順にランク A、ランク B およびランク C と称する。 

2022 年度の農薬出荷量を用いて推定した地域別の測定推奨農薬の数量を表 5 に示す。各地域

の測定推奨農薬数は関東が最大の 81 農薬であり、次いで近畿が 66 農薬であった。唯一、沖縄

は適合率 50%以上の範囲に該当する農薬がなく、測定推奨農薬がゼロとなった。2023 年度時点

の農薬リストに含まれていない「追加農薬」のうち、フェンキノトリオン（5：東北、関東、近

畿、中国、九州）、メソトリオン（3：東北、関東、近畿）、アバメクチン（2：関東、近畿）、ト

プラメゾン（関東）、トルピラレート（近畿）の 4 農薬が優先度 A と判定された。 

格上げの対象として選定された農薬を表 6 に示す。第 1 格上げ基準で選択された農薬は 1 農

薬（メソトリオン）であった。メソトリオンは 2010 年に登録された表流水への流出のおそれが

高い水田用除草剤であり、評価値は 2022 年度に対象農薬類に格上げされたイプフェンカルバゾ

ンの目標値 2 g/L と同オーダーの 7.5 g/L である。地域別リストで 5 つの地域で検出される可

能性が高いと推定された水田用除草剤フェンキノトリオンは第 2 格上げ基準であるが、4 年間

のすべての年度で検出可能性が高かった。また、メソトリオンやフェンキノトリオンと同様の
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水田用除草剤であるランコトリオンナトリウム塩は、2019 年に登録され、2021 および 2022 年

度で第 2 格上げ基準に該当しており、今後の出荷量の推移や検出実態について継続的な調査が

必要である。 

 次に、格下げの対象として選定された農薬を表 7 に示す。第 1 格下げ基準で選択された農薬

はゼロであった。第 2 格下げ基準では 9 農薬が選択された。モデルでは評価値や農薬出荷量、

分解性が検出可能性の推定に大きな影響を与えることから、これらの特徴量の大小によって検

出可能性が低いと評価されたものと考えられる。同表には格下げ対象とされた農薬の検討対象

期間における検出実績も示している。6 つの農薬において、水道統計では「検出有」とされてい

るが、そのすべてが 1 つか 2 つの水道事業体で検出されたものであり、誤記入の可能性が否定

できないため、確認が必要である。 

表 6 格上げ対象農薬 

 

 

表 7 格下げ対象農薬 
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要旨 

臭化物イオン（Br-）濃度や有機物濃度が極端に高い水道原水について，凝集沈殿と粉末活性炭処理

により，ブロモクロロ酢酸（BCAA）とブロモジクロロ酢酸（BDCAA）の目標値（案）付近，あるいはそれ未

満に生成能(FP)基準で制御することができた。これは，実際の水道システムにおいても，BCAA と

BDCAA が制御可能であることを示唆するものである。未規制副生成物の全国調査により，BCAA，

BDCAA は目標値案の 50%を超過している地点があることを示した。また，ジハロ酢酸（DHAA）を除き，

トリハロメタン（THM）濃度と消毒副生成物グループの濃度には関連性が認められた。さらに，臭素化

消毒副生成物濃度は，同じグループの塩素化消毒副生成物濃度とトリハロメタン濃度から予測可能で

あった。全国の表流水の Br⁻濃度の分布状況と地域的特性を明らかにした。また，Br-濃度が高濃度の

地点では，これまで検出が確認されなかったトリブロモ酢酸（TBAA）の検出も確認された。個別の調査

では，BDCAA 酢酸の生成量は，Br-が高い地点では最大で目標値（案）の濃度であったことを確認し

た。地下水を原水とする全国の浄水場の Br-濃度は表流水を原水とする浄水場に比較して，中央値，

最大値のいずれも高い値であった。Br-が高い原水の THMFP，DHAAFP，トリハロ酢酸（THAA）FP は，

TOC が低いため表流水に比べて低い値であったが，BIF は高い値であった。前塩素処理がオゾン処

理における臭素酸低減に効果があることを確認した。山間部の浄水場（膜処理）における PACl 注入／

停止を判断にはトリクロロ酢酸(TCAA)FP と強い相関がある UV260 が適していることを示した。事業所

等人為由来の Br-が含臭素消毒副生成物の変動に影響する可能性を示した。Aulacoseira granulata

存在下で塩素処理により生成する臭気物質 1-hexen-3-one 生成能は，対数増殖期中期から定常期中

期までは約 2 fg/cell であった。4-amino-3,5-dichlorophenol（DCAP）とその塩素処理物の細胞毒性を評

価した。オゾン処理に関し，かび臭物質の残存率から HO・ct 値を求め，臭素酸(BrO3
-)生成量とかび臭

物質の処理性の関係を確認し，低水温期には HO・が生成しにくく，オゾン注入率を上げても BrO3
-が

高濃度で生成する可能性は低いことを指摘した。 
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A. 研究目的 

目標値（案）が示された臭素化ハロ酢酸（Br-HAA）（具体的にはブロモクロロ酢酸（BCAA）

およびブロモジクロロ酢酸（BDCAA））を中心に，臭素化未規制消毒副生成物とその重要な因

子である臭化物イオン（Br-，浄水処理対応困難物質）について，分析法，存在実態，臭素化基

準消毒副生成物を含めた関連性評価，さらにはその制御手法について調査・検討する。臭素化

消毒副生成物について，実態調査に基づき，高濃度での出現条件を整理し，各浄水処理フロー

に適した対処法について取りまとめる。あわせて，水質基準の改正に際して重要と考えられる

消毒副生成物にについて，生成実態・特性，管理・低減策について調査を行った。以下に研究

課題ごとの具体的な研究の目的・概要を示す。 
 
１．Br-HAA の生成特性と制御およびその前駆体の存在実態 

1.1 極端な原水条件での Br-HAA の生成特性とその制御 (京都大学) 

Br⁻濃度と DOC が異なる複数の水道原水の塩素処理後のハロ酢酸生成能（HAAFP）の比較を

し，それぞれの試料の浄水処理単位操作後の HAAFP の変化を調査した。また，その結果を踏

まえ，Br⁻濃度，DOC の違いによる Br-HAAFP への生成特性を把握し，Br-HAA の制御可能性を

検討した。 

1.2 Br-および Br-HAA の実態に関する調査 (国立保健医療科学院) 

対象消毒副生成物をトリハロメタン（THM），HAA（モノハロ酢酸（MHAA），ジハロ酢酸（DHAA），

トリハロ酢酸（THAA）），ハロアセトニトリル（DHAN），ハロアルデヒド（THAL）の 20 種とし，

全国の 21 浄水場における実態調査と副生成物間の関連性を調査した。さらに表流水を原水とする

86 浄水場原水中の Br⁻の全国調査と関連性評価，Br-HAA の高濃度地域の調査を行った。加えて，

地下水を原水とする全国の 66 浄水場の原水中の Br⁻や関連項目を測定した。また，一部の試料

について，THM と HAA の FP を評価した。 

1.3 Br-HAA 及びハロアセトニトリル類（HAN）の生成能調査(北千葉広域水道企業団) 

Br-HAA のうち，BCAA 及び BDCAA については，目標値の検討が進められている。過去に

深井戸を取水している浄水場原水で消毒副生成物 FP の評価を実施した結果，Br-が高い地点で

目標値（案）を超過する結果が得られた。本調査では，昨年度調査を実施した地点を対象に消

毒副生成物生成能に関する調査を行った。 
 
２．消毒副生成物のモニタリングと制御 

2.1 高水温期における前塩素注入の消毒副生成物への影響(大阪広域水道企業団) 

大阪広域水道企業団企業団では，オゾン，粒状活性炭（GAC）による高度浄水処理を行って

いるが，2018 年度から GAC 処理水の濁度上昇の抑制のために原水に低注入率で塩素注入（前

塩素注入）を行っている。また，令和４年度からは処理工程水の微小生物の繁殖抑制を目的と

して高水温期を中心に前塩素注入を強化している。この影響により，前塩素注入を実施してい

ない期間と比べて浄水場浄水の総 THM 類の濃度が高くなっている（最大で 0.025 mg/L 検出：

水質基準の 25％程度）１）。濃度が高くなる高水温期（7～9 月）における消毒副生成物の検出濃

度への前塩素注入率及び原水水質の影響について，これまでの定期試験で測定した水質データ

等を用いて解析を行った。 

2.2 山間浄水場における消毒副生成物の対策事例（京都市） 

京都市の山間部には小規模な浄水場が 18 ヶ所あり，その水源数は 37 ヶ所である。水源の多

くは深層地下水または浅層地下水であるが，表流水あるいは伏流水を利用している浄水場が６

ヶ所ある。これらのうちの一部の浄水場において，夏期に消毒副生成物が高く検出されること

が課題であった。これまでの調査でポリ塩化アルミニウム（PACl）を注入することで対応が可

能なことがわかったため，昨年度から実施設で PACl の注入を開始した。既報でも報告している
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が，特に問題となっていたのは黒田浄水場の HAA であり，その中でもとりわけトリクロロ酢

酸（TCAA）の濃度が高く，過去の最大値では給水で TCAA が基準の 80％で検出された。本調

査では，原水での PACl 注入を開始する目安について検討した。 

2.3 奈良県における消毒副生成物の実態調査 (奈良県水道局) 

吉野川の取水口で採取した原水において，時折 Br-の増大が見られ，また，御所浄水場から送

水している C 市受水地においてブロモホルム（BF）が検出されたため調査を行った。 
 
３．消毒操作による臭気物質の生成に関する調査 

3.1 珪藻類由来の樹脂臭に関する調査 (川崎市上下水道局) 

相模湖を水源とする長沢浄水場では，2016 年以降，配水池水から樹脂臭，金属臭，ゴムの焼

けた臭いに関する苦情が発生するようになった。この臭気の原因物質の一部は，2019 年に導入

したにおい嗅ぎ GCMS により，特定の珪藻類から発生する樹脂臭物質 1-hexen-3-one を推定す

ることができた。これまでの調査から樹脂臭を発生させる珪藻類は複数種あることが分かって

きており，長沢浄水場原水の生物を単離培養し，調査をおこなっている。 

生物の増殖動態には，指数関数的に増殖する対数増殖期，増殖が停滞する定常期，生物が減

少していく死滅期があることが知られている。もし，定常期よりも対数増殖期において生成能

が高値を示すのであれば，より早期の臭気対策が必要になることが考えられる。そこで，単離

培養した珪藻類を用いて，増殖動態（対数増殖期から定常期まで）と 1-hexen-3-one 生成能との

関係について調査した。また，珪藻類が有する光合成色素の吸収波長における吸光度が生物数

の推定に利用可能かについても調査した。 
 
４．消毒副生成物の毒性に関する検討 

4.1 DCAP 塩素処理物の細胞毒性評価 (静岡県立大学) 

2,6-Dichloro-1,4-benzoquinone（DCBQ） は芳香族アミン類からの生成率が高いと報告されて

いる。p-芳香族アミン類から DCBQ が生成する場合，2,6-dichloroquinone-4-chloroimide （DCQC) 

が中間体となる経路が提唱されてきた 2)。しかし，新たに 4-amino-3,5-dichlorophenol （DCAP) 

を中間体とする生成経路が明らかとなってきた。そこで，DCAP を塩素処理した生成物につい

て，細胞毒性評価を行った。 
 
５．オゾン処理に関する調査 

5.1 オゾン・ラジカルの運用に関する調査（阪神水道企業団） 

阪神水道企業団では，かび臭対策としてオゾン注入率を上げたが，効果は限定的であり，臭

素酸（BrO3
-）の生成も懸念された。本調査では，オゾン及びヒドロキシルラジカル（HO・）が

かび臭物質の除去や BrO3
-の生成に与える影響を調査し，適切なオゾン注入率を検討した。 

 
 
B. 研究方法 

１．Br-HAA の生成特性と制御およびその前駆体の存在実態 

1.1 極端な原水条件での Br-HAA の生成特性とその制御 

琵琶湖南湖水(以下琵琶湖水)，A 浄水場原水(以下 A 原水)，C 浄水場原水(以下 C 原水)の 3 種

の試料を用いた。これら 3 種の試料の採水日，DOC，Br-，pH，濁度を表 1 に示す。A 原水は Br-

濃度が 320 µg/L と高く，C 原水は DOC が 4.6 mg/L と高い。なお，琵琶湖水を採水した時期は

ラフィド藻が繁殖していた時期と重なったため，通常時よりも DOC が高かった。また琵琶湖水

において，Br-濃度が 0，100，200，500 µg/L 増加するように臭化カリウムを加えた試料も調製

し，処理実験および HAAFP 試験に供した。 
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表 1 対象試料の水質 

 
 

本実験では凝集沈殿処理および粉末活性炭処理と凝集沈殿処理の連続処理を行った。また処

理後にフィルターカートリッジによるろ過を行い，ろ過前後の 2 通りの試料を用意した。 

凝集剤としてポリ塩化アルミニウムを（PACl）使用した。PACl を超純水で溶かした水溶液

(0.6044 g Al2O3/L)を琵琶湖水には 10 mg Al2O3/L，A 原水には 10，30 mg Al2O3/L，C 原水には 10, 

50 mg Al2O3/L となるようにそれぞれ添加した。これらの値は実際の A，C 浄水場での添加量 30，

50 mg Al2O3/L をもとに添加量を決定した。凝集剤添加後，ジャーテスターで急速撹拌(150 rpm，

5 分)，連続して緩速撹拌(40 rpm，30 分)を行い，30 分以上静置した。粉末活性炭注入量は 10, 

50 mg/L とした。添加後ジャーテスターで 50 rpm，1 時間室温で接触させた。 

HAAFP 試験では，塩素注入率を約 24 時間後の残留遊離塩素が 1–2 mgCl2/L となるようにし，

約 24 時間後にアスコルビン酸ナトリウムで反応を停止した。Br-濃度および HAA 濃度は，LC-

MS/MS(4000QTRAP, Sciex)によった。 

1.2 Br-および Br-HAA の実態に関する調査 

Br-HAA を含む未規制副生成物の調査回数と時期は，4 回（2021 年 10 月，2022 年 1，4，7 月）

とした。2022 年 7 月の調査では，1 浄水場は 2022 年 8 月に調査を行った。対象とした検水は 21

浄水場の給水栓水で，表流水を原水とする急速ろ過方式としている。このうち 3 浄水場は高度

処理（粒状活性炭処理，オゾン／粒状活性炭処理）を導入している。また，1 浄水場は，HAA

のみ調査を行った。 

次に，全国の 86 浄水場原水中の Br-の全国調査を行った。対象試料：原水（表流水）で，対

象物質は Br⁻，塩化物イオン（Cl⁻）とした。調査は 2023 年 7 月に実施し，LC-MS/MS（Br⁻），

IC（Cl⁻）にて分析を行った。 

また，上述の 21 浄水場の消毒副生成物の実態調査を行い，その結果から BCAA と BDCAA

は，THM と塩素化ハロ酢酸の結果を用いて，以下の式で予測できることを示した。この式と

2020 年度版の水道統計に記載されている給水栓水の各調査地点のクロロホルム（CF），ブロモ

ジクロロメタン（BDCM），ジクロロ酢酸（DCAA），TCAA の最高値を用いて，全国の水道にお

ける給水栓水中の BCAA と BDCAA の最高値の予測値に該当する施設数の分布を推計した。た

だし，調査地点によっては，各消毒副生成物を調査した日が異なる可能性もあるが，同一日で

あると仮定している。CF が定量下限値未満であった調査地点を除いた 5617 地点中，BCAA，

BDCAA それぞれ 37.6%，57.4%の地点が目標値案の 10%以上であることが推測された。3.2%に

あたる 176 地点で BCAA，BDCAA の少なくとも片方が目標値案の 50%以上と推測された。 
 
[BCAA]=a1[DCAA]*[BDCM]/[CF]+b1      [BDCAA]=a2[TCAA]*[BDCM]/[CF]+b2 
 
これらの式を基に BCAA あるいは BDCAA 濃度が高いと推測された浄水施設のうち，施設能力が比

較的大きい施設，あるいは原水の Br-濃度が高いと推測された浄水施設のうち，施設能力が比較的大

きい 14 施設の給水栓水について，THM，HAA 濃度の調査を行った(2023 年 7 月実施)。 

最後に，2024 年 7～8 月に，全国 47 都道府県の地下水を原水とする 66 浄水場の 127 の原水

を採取し，Br⁻を測定した。複数の井戸から取水している浄水場で，集合水の採取が困難な場合，
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各井戸から採取した。Br⁻が高かった 6 浄水場（A～E 浄水場）について，THM と HAA の FP 試

験を，反応時間が 24 h，24 h 後の遊離塩素が 1～2 mg Cl2/L，pH が 7，水温が 20˚C の条件で行

った。THMs は PT-GC-MS により，HAA と Br⁻は LC-MS/MS により測定した（定量下限値：い

ずれも 1 µg/L）。 

1.3 Br-HAA 及び HAN の生成能調査 

対象としたＡ浄水場は，地下水を水源とした給水能力 16,600 m3/日の浄水場である。深井戸（計

2 本，深さ 170 m）より取水し，浄水処理後，企業団受水と混合し市内へ配水している。調査地

点は，①2 号井，②3 号井，③ろ過水，④配水池の 4 地点である。調査は，2024 年 7 月から 10

月まで月 1～2 回程度，計 5 回行った。調査期間中の前塩素注入率は，約 22 mg/L（塩素要求量

2 号井で 16 mg/L，3 号井で 18 mg/L）でほぼ一定であった。残留塩素濃度は，ろ過水では 2.0 

mg/L 以上であったが，配水では 0.7 mg/L 程度で推移していた。 
 
２．消毒副生成物のモニタリングと制御 

2.1 高水温期における前塩素注入の消毒副生成物への影響 (大阪広域水道企業団) 

村野浄水場における 12 年間（2013 年度～2024 年度）の結果を用いた。平面系と階層系の２

系統の浄水場浄水が第１送水ポンプ所（１Ｐ）と第２送水ポンプ所（２Ｐ）から送水される。

前塩素注入を実施した期間は着水井と急速撹拌池の間で次亜塩素酸ナトリウムを注入している。 

2.2 山間浄水場における消毒副生成物の対策事例 

2022 年 11 月～2024 年 11 月の期間において，黒田浄水場の給水については消毒副生成物濃度

を，原水については消毒副生成物生成能，色度，濁度，UV260 を分析し，PACl の注入効果及び

PACl 注入の目安になる指標の検討を行った。黒田浄水場においては 2024 年 3 月～10 月の間，

PACl を注入していた。 

2.3 奈良県における消毒副生成物の実態調査 

原水の Br-の変動と C 市受水地の臭素化 THM（Br-THM）の相関について調査した。 

 

３．消毒操作による臭気物質の生成に関する調査 

3.1 珪藻類由来の樹脂臭に関する調査 

原水から Aulacoseira granulata を単離し，CSi 培地を用いて明暗条件で培養した。培養液を適

量分取し，位相差顕微鏡を用いて細胞数を計数するとともに，多くの藻類が有しているクロロ

フィル a の吸収波長 680 nm の吸光度を測定し，細胞数と吸光度との相関性を調べた。 

分取した培養液は，遠心分離し，上澄みを捨てて超純水で培養液を置換した。この置換操作

は，３回おこなった。なお，置換操作により１～２割程度の生物のロスがあるため，再度，細

胞数を計数し，1-hexen-3-one 生成能の算出に用いた。置換操作後，超音波破砕し，孔径 0.45μm

の PVDF でろ過した。この試料に次亜塩素酸ナトリウムが 3 mgCl/L となるように添加し，1-

hexen-3-one を PT-GCMS により測定し，1 細胞あたりの 1-hexen-3-one 生成能を算出した。 
 
４．消毒副生成物の毒性に関する検討 

4.1 DCAP 塩素処理物の細胞毒性評価 

細胞毒性評価は Plewa らの方法 3)を参考にした。Chinese hamster ovary (CHO) 細胞 K-1 株は理

研セルバンクから購入した。10%のウシ胎児血清 (Hyclone) および 1%ペニシリン・ストレプト

マイシン溶液 (Wako) を含む Ham’s F12 培地 (Wako) にて 5% CO2，37°C の環境で維持した。

実験作用時には細胞懸濁液をカウントし，3,000 cells/100 μL/well となるように 96-well plate 

(Corning #353072) に添加した。4-amino-3,5-dichlorophenol (DCAP) を dimethylsulfoxide (DMSO) 

に溶解し，250 mM ストックを作製した。培養培地にて希釈し，100 μL/well を 96-well plate に添

加した。96-well plate には細胞液のみのコントロールウェル，培地のみのブランクウェルを配置
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した。揮発と well 間のクロスコンタミネーションを防ぐため，AlumaSeal® 96 フィルム (Merck 

#Z721549) で well をカバーした後，ロッカー式シェーカーで 96-well plate を振とうし，細胞培

養液と試験物質希釈液の混合及び細胞播種が均一となるようにした。96-well plate を 5% CO2，

37°C の環境で 72 時間インキュベートした。 

DCAP 塩素処理物の毒性を評価するため，国立保健医療科学院にて DCAP を緩衝液中にて 2 

mg/L で調製し，全量 1 L で塩素処理なし，5 段階の塩素注入率 ([HOCl] /[DCAP] = 1, 2, 4, 8, 20) 

にて 20 ℃，1 時間，褐色ねじ口瓶で塩素処理を行った。その後，塩素中和処理は行わず，固相

抽出，乾固したものを静岡県立大学にて受け取り，-20℃で保管した。この固相抽出サンプルに

2 mg DCAP 相当が含まれると想定し，250 mM DCAP に相当する濃度となるよう DMSO で溶解

し，Phosphate buffered saline (PBS) を入れ完全に溶解した。PBS ストックは-80 ℃で保存した。

培養培地で順次希釈し，上記単物質と同様，100 μL ずつ 96-well plate に添加した。 

72 時間のインキュベート後，上清をアスピレートし除去した。メタノールを 50 μL ずつ各ウ

ェルに加え，10 分間静置し細胞固定を行った。メタノールを除去し，1%クリスタルバイオレッ

ト溶液 (1 g クリスタルバイオレット (Cica #07470-30) を 50 mL dH2O + 50 mL メタノールで溶

解) を 50 μL ずつ各ウェルに加え，10 分間静置した。クリスタルバイオレットは流水で洗い流

し，DMSO：メタノールの 3:1 溶液を 50 μL ずつ各ウェルに加え，10 分間静置した後，595 nm

の吸光度をマイクロプレートリーダーで測定した。得られた吸光度の値からブランク値を引き，

コントロールウェルの吸光度に対する割合を計算した。値は平均値+標準誤差で示した。 
 
5 オゾン処理に関する調査 

5.1 オゾン・ラジカルの運用に関する調査 

オゾンは水中で分解して HO・を生成するが，非常に不安定であるため，直接測定することは

困難である。p-クロロ安息香酸（p-CBA）は，HO・のみと反応し，オゾンとはほとんど反応し

ないことから，回分実験による p-CBA の濃度変化から HO・の暴露量（ct 値）を推定すること

が可能である。また，HO・ct 値とオゾン ct 値の比である Rct を指標として処理性の評価を試み

た。 
 
 
C. 結果及び考察 

１．Br-HAA の生成特性と制御およびその前駆体の存在実態 

1.1 極端な原水条件での Br-HAA の生成特性とその制御 

クロロ酢酸（CAA）はすべてのサンプルで定量下限値(3 µg/L)未満であり，ブロモ酢酸（BAA）

は一部のサンプルのみ定量下限値(1 µg/L)を上回ったが，検出濃度は定量下限値付近の低濃度の

みであったため，DHAAFP および THAAFP の結果のみを示す。 

琵琶湖水に添加した Br–濃度が DHAA，THAAFP に及ぼす影響を図 1 に示す。想定どおり

DHAA，THAA ともに Br–濃度の増加につれて含臭素 HAAFP は増加し，塩素のみを含む HAA

の FP は減少した。また，DHAA および THAA ともに質量濃度換算での総 FP は増加したが，

モル濃度では総濃度は変化しなかった。目標値案が提示された BCAA と BDCAA については，

前者は Br–100 µg/L 添加で，目標値案の 10 µg/L 近い値となったが，それ以上添加しても目標値

の 10 µg/L をわずかに超える程度であった。一方，BDCAA は，無添加でも 10 µg/L を超え，100 

µg/L 添加以降では，FP は 40 µg/L を上回った。これらの結果は，原水を直接塩素処理した場合

には，一般的な TOC レベルかつ Br–が比較的低濃度の場合でも目標値案の 10 µg/L を FP として

超過することを示している。 
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図 1 琵琶湖水に Br–を添加した場合の HAAFP 

 

次に琵琶湖水，A 原水，C 原水それぞれの HAAFP を図 2 に示す。最も DOC が高い C 原水か

ら最も高い DCAAFP および TCAAFP が確認された。また，最も Br–濃度が高い A 原水から Br-

HAA の DBAA（ジブロモ酢酸）FP，DBCAA（ジブロモクロロ酢酸）FP，TBAAFP が最高値と

して確認された。しかし，DOC では A 原水(2.0 mg/L) > 琵琶湖水(1.5 mg/L)に対し，DCAAFP，

TCAAFP は琵琶湖水 > A 原水であり，Br–濃度では A 原水(320 mg/L) > C 原水(130 mg/L)に対

し，BCAA，BDCAAFP は C 原水 > A 原水であり，HAAFP の大小は DOC，Br–濃度どちらか一

方に依存しているのでなく，それぞれが関係していることが確認された。また，A 原水から

DBAA，DBCAA，TBAAFP が最高値で確認されたことから，臭素化の度合いが高い HAA ほど，

Br–濃度への依存が強まるということが分かった。 

A 原水および C 原水において，原水での HAAFP が 10 µg/L を超えた HAA のみを取り上げ，

その物質の浄水処理前後の HAAFP を図 3 に示す。図中の A 原水に粉炭 50 mg/L，PACl 30 mg 

Al2O3/L 添加しろ過した試料，C 原水に粉炭 50 mg/L，PACl 50 mg Al2O3/L 添加しろ過した試料

の HAAFP は，どちらも A 原水，C 原水の HAAFP を最小にした浄水処理条件である。原水で

は基準値，目標値案を大きく上回っていた場合でも，粉末活性炭処理，凝集沈殿処理およびろ

過処理により DCAAFP，TCAAFP は基準値（30 µg/L）の 3 分の 1 程度に抑え，BCAA，BDCAAFP

も目標値案（10 µg/L）程度に制御できることが示された。 
 

 
図 2 各原水の HAAFP 
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図 3 原水 HAAFP と処理後 HAAFP の比較（いくつかの注入条件のうち効果が高かった処理条

件の FP を示している） 

 

また，琵琶湖水原水および Br–を添加した計 4 試料においても同様に，それぞれの試料で処理

前水の HAAFP が 10µg/L を超えた物質の浄水処理前後の HAAFP を図 4 に示す。琵琶湖水に Br–

を添加した試料では A 原水や C 原水に比べて FP が高かった含臭素 HAAs もあり，また 500 µg 

Br/L を添加した試料の TBAAFP は 10 µg/L 以上生成されたが，処理後の含臭素 HAAFP は目標

値案の 50%値を十分に下回る結果となった。 

図 5 にそれぞれの試料において原水での FP が定量下限値を上回った HAA を取り上げ，各

HAAFP の減少率が最大となった処理操作による各 HAAFP の除去効率を示した。C 原水で，処

理によって FP がやや増加した DBAA および DBCAA は，ここでは制御率 0%として表記して

いる。臭素を含まない DCAA や TCAA はすべての試料において 90%近く制御できているのに

対して，含んでいる臭素数が多い HAA ほど，除去効率が低下した。これは，臭素化反応が塩素

化反応よりも速度論的に速いこと等によると考えられた。このことから，総じて Br-HAA の方

が制御困難であることが指摘できる。 

 
図 4 琵琶湖水および Br–を添加した琵琶湖水の処理前後における HAAFP の比較（処 

理名の後の数値は凝集剤（mg Al2O3/L）もしくは粉炭添加量（mg/L）を示す。） 
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Br-濃度やTOCが高い水道原水について，凝集沈殿と粉末活性炭処理により，BCAAとBDCAA

の目標案付近，あるいはそれ未満に FP 基準で制御することができた。これは，実際の水道シス

テムにおいても，BCAA と BDCAA が制御可能であることを示唆するものである。ただし，本

研の結果は，前塩素処理を行わないことを前提としていること，水温を室温としていること，

に注意が必要である。 

 
図 5 浄水処理による HAAs 最大除去効率率の比較 

 
1.2 Br-および Br-HAA の実態に関する調査 

それぞれ目標値（案）が示された BCAA と BDCAA の調査結果を整理した。4 回の調査で，

21 浄水場のうち，BCAA は 20 浄水場で，BDCAA は 21 浄水場で 1 回以上，目標値案の 1/10 以

上である 1.0 µg/L 以上の濃度で検出された。また，各調査での検出率（1.0 µg/L 以上）は，それ

ぞれ 62～95%，86～100%であった。したがって，BCAA と BDCAA は，表流水を原水とする全

国の水道水中に広く存在していることが示された。 

目標値案の 50%超で検出されたのは，BCAA では 2022 年 7 月において 2 浄水場，BDCAA で

は 2021 年 10 月と 2022 年 7 月において異なる 1 浄水場ずつであった。BCAA と BDCAA の両

方が目標値案の 50%超で検出された浄水場はなかった。 

（a）THAA                 （b）DHAA 

 

（c）DHAN                 （d）THAL 

  

図 6 THM 濃度と他の消毒副生成物グループ濃度の関連性（（a）THAA，（b）DHAA，（c），DHAN（d）THAL） 
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図 6 に，THM 濃度と他の消毒副生成物グループ濃度の関連性を示す。通常処理と高度処理で

分けて解析した。DHAA を除き，THM 濃度と消毒副生成物グループの濃度は関連性が認めら

れ，THM 濃度が高い場合に高いことが示された。一方，DHAA との関連性は認められず，THM

濃度が高い場合でも，DHAA が不検出あるいは濃度が低い浄水場もあった。すなわち， DHAA

の傾向が他の消毒副生成物グループと異なっていた（配水システム内での分解が疑われる）。ま

た，高度処理の結果は，通常処理と同様の場合もあったが，通常処理に比べて Y 軸のプロット

が低い傾向にあった。特に，THAA で顕著であった。この結果から，高度処理では，THM より

他の消毒副生成物グループ（あるいはその前駆物質）の除去性が高いと推測された。図 6 は，

モル濃度で示しているが，重量濃度でも類似の傾向であった。 

消毒副生成物のグループ内の臭素化体の割合を示す指標の一つに，Bromine incorporation factor

（BIF）がある。式（1），（2）に，THM と DHAA の BIF の算出式を示す。他のトリハロ，ジハ

ロ消毒副生成物の BIF は，これらの式と同様に算出することができる。 
 

THM の BIF =（[BDCM] + 2[DBCM] + 3[TBM]）/（[CF] + [BDCM] + [DBCM] + [BF]） （1） 
 

DHAA の BIF =（[BCAA] + 2[DBAA]）/（[DCAA] + [BCAA] + [DBAA]）  （2） 

[XXX]：モル濃度（M） 
 
THM の BIF と他の消毒副生成物グループの BIF の関連性と各消毒副生成物グループの BIF

と原水の臭化物イオンの関連性を評価した結果，いずれの消毒副生成物グループの BIF も THM

の BIF と関連性が認められた。THM 濃度との関連性が認められなかった DHAA でも関連して

いた。高度処理での結果は，通常処理の結果と類似の場合も多かったが，一部の浄水場ではプ

ロットの位置が通常処理から離れていた。臭化物イオンと BIF についても関連性は認められた

が，R2 は，THM の BIF との関連性より低かった。 

THM を除いて，臭素化消毒副生成物を測定している浄水場は少ない。これまでの結果を踏ま

え，臭素化消毒副生成物の濃度を塩素化消毒副生成物濃度と THM のデータから，重回帰分析

により予測を試みた。通常処理と高度処理の浄水場の両方のデータを用いた。 

表 4 に濃度を予測する消毒副生成物と予測に用いる変数の一覧を示す。ジハロ消毒副生成物

である BCAA とブロモクロロアセトニトリル(BCAN)では，それぞれ塩素化消毒副生成物であ

る DCAA，ジクロロアセトニトリル（DCAN）の濃度と THM の BIF を用いた場合の決定係数

が最も高かった。一方，トリハロ消毒副生成物である BDCAA とブロモジクロロアセトアルデ

ヒド（BDCAL）では，塩素化消毒副生成物濃度と BDCM/CF を用いた場合の決定係数が最も高

かった。ただし，4 物質で，同一の指標を用いる場合，全体的に見ると BDCM/TCM の方が BIF

よりも決定係数は高かった。図 7 に，BDCM/TCM を用いた場合の対象とした消毒副生成物の

実測値と予測値の比較を示す。 

これらの結果から，臭素化消毒副生成物濃度は，同じグループの塩素化消毒副生成物濃度と

BDCM/TCM のデータから予測可能であることがわかった。 
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表 4 濃度を予測する臭素化消毒副生成物と予測に用いる変数 

予測する臭素化消毒

副生成物 

予測に用いる変数 1 予測に用いる変数 2 決定係数 

BCAA DCAA 

BDCM/CF 0.885 

BDCM/THM 0.670 

BIF 0.911 

BDCAA TCAA 

BDCM/CF 0.749 

BDCM/THM 0.499 

BIF 0.742 

BCAN DCAN 

BDCM/CF 0.743 

BDCM/THM 0.586 

BIF 0.802 

BDCAL CH 

BDCM/CF 0.689 

BDCM/THM 0.521 

BIF 0.621 

 

（a）          （b） 

     

図 7 臭素化消毒副生成物濃度の実測値と予測値の比較（（a）BDCAA と BCAA，（b）BCAN と BDCAL） 

 

2023 年 7 月の Br-と Cl-の調査結果（表流水），図 8 に Br-の累積度数分布を示す。Br-は 2～

343 µg/L の範囲，中央値は 24 µg/L，75%値は 37 µg/L，90%値は 75 µg/L であった。Cl⁻は 0.6

～82 mg/L の範囲，中央値は 6.9 mg/L，75％値は 11 mg/L であった。また，Br⁻は Cl⁻と関連性

があることが示された。（図 9） 
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図 8 原水中の Br-の累積相対度数分布            図 9 原水中の Cl-と Br-の関係 

 
今回調査を行った 86 浄水場（100 試料）の Br⁻と Cl⁻のデータから得られた関係式と水道統

計の Cl⁻（2021 年版）の最高値を用いて，Br⁻濃度の最高値に該当する施設数を推定した。全体

の 90%以上が 90 µg/L 以下であると推定されたが，極端に高い地点があることも予測された。 

次に，14 施設における Br-HAA の実態について述べる。目標値案が示されている BCAA，

BDCAA について，2023 年 7 月の調査で，14 浄水場のうち，BCAA は 14 浄水場で，BDCAA は

13 浄水場で，目標値案の 1/10 以上である 1.0 µg/L 以上の濃度で検出された。また，BDCAA は

1 浄水場で目標値案の 10 µg/L が検出された。 

目標値案の 50%超で検出されたのは，BCAA では 3 浄水場，BDCAA では 1 浄水場であった。

そのうち BCAA と BDCAA の両方が目標値案の 50%超で検出されたのは 1 浄水場であった。

BCAA と BDCAA の値が最も高かったところは利根川最下流域の地点であった。DBAA は 14 浄

水場のうち，7 浄水場で検出された。TBAA はほとんどの浄水場で検出されなかったが，Br⁻濃

度が高かった 2 浄水場から検出された。 

14 浄水場の給水栓の BCAA と BDCAA について，昨年度の結果で作成した予測式による予

測値と実測値の比較を図 10 に示す。BCAA の予測値がやや低いが，どちらも概ね一致している

と考えられた。 

  

図 10 給水栓水中の BCAA と BDCAA の実測値と予測値の比較 

 
図 11 に，原水中の Br-濃度の累積度数分布を示す。原水中の Br⁻濃度は，4～2700 µg/L の範
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囲，また，中央値は 44 µg/L であった。2023 年度に行った表流水を原水とする 86 浄水場を対象

とした夏季，冬季の計 200 試料の調査結果に比較して，中央値，最大値のいずれも高い値であ

った（それぞれ 22，660 µg/L）4)。Br⁻が最も高かった原水は，脱塩処理を行っており，海水の影

響を受けている地点であると考えられた。他に高い地点は，必ずしも海域近くではなかった。 
 

         

図 11 原水（地下水）中の Br-濃度の累積相対度数  図 12 原水中の Cl-と Br⁻の関係 

 
図 12 に原水中の Cl-と Br⁻の関係を示す。海水の影響を受け，他の試料に比べて非常に価が高

かった 1 試料は示していない。また，図には，過去に行った上述の表流水を原水とする浄水場

の原水の結果も示している 5)。地下水試料の場合，1 試料を除き，Cl-と Br⁻は関連性が認められ

た。関連性が認められなかった 1 試料については，聞き取り等を行ったが原因は不明であった。

また，電気伝導率と Br⁻の間にも，この 1 試料を除き関連性は認められた。この 1 試料を除いた

場合，Cl-と Br⁻との関係は，表流水と地下水に違いは認められなかった。 
 

 

図 13 原水の THM-FP     図 14 原水の DHAA-FP     図 15 原水の THAA-FP 

 
図 13～15 に，それぞれ A～F 浄水場の原水の THMFP，DHAAFP，THAAFP を示す。6 試料

の THMFP，DHAAFP，THAAFP は，それぞれ<1～33，<1～9.3，<1～15 µg/L の範囲であった。

表流水の場合より低い値であったが 4)，これは全有機炭素が<0.2～0.4 mg C/L と低かったためと

考えられた。原水中の Br⁻は 210～2700 µg/L と高かったため，臭素化消毒副生成物の割合を示

す Bromine incorporation factor（BIF）は，THMFP，DHAAFP，THAAFP が<1 µg/L の試料を除き，

それぞれ 1.8～3.0，1.2～2.0，1.5～3.0 と高い値であった。 

また，A～F 浄水場の原水の Br-/TOC と THMFP，HAAFP の関係を検討した結果，Br-/TOC は，

地下水の方が大きかったが，Br-/TOC と THMFP，DHAAFP，THAAFP との関係があるように認

められた。 
 
1.3 Br-HAA 及び HAN の生成能調査 
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ブロモ酢酸およびトリブロモ酢酸は，いずれの調査においても下限値未満（<0.001mg/L）で

あった。塩素化ハロ酢酸(Cl-HAA)の生成量は，TCAA が最も多く，2 号井で最大で 0.046mg/L 検

出され基準値(0.03mg/L)を超過していた。また，DCAA についても 2 号井で 0.019mg/L 検出さ

れ，基準値(0.03mg/L)の 6 割程度(最大)検出された。臭素化ハロ酢酸の生成量は，BDCAA 酢酸

が最も多く，3 号井で最大 0.019 mg/L 検出され，目標値（案）(0.01 mg/L)を超過する量であっ

た。BCAA は，3 号井で最大 0.005 mg/L 検出され，目標値（案）(0.01 mg/L)の 5 割に相当する

量であった。各成分において，配水では THM 同様，企業団受水との混合により大きく低下して

いることがわかった。TCAA の BIF は，2 号井 0.09，3 号井 0.35，ろ過水 0.19 となり，THM と

同様の挙動を示した。 

クロロアセトニトリル（CAN），トリクロロアセトニトリル（TCAN）およびブロモアセトニ

トリル（BAN）は，いずれの調査においても下限値未満（<0.001mg/L）でありジハロアセトニ

トリル（DHAN）のみ生成した。生成量は，DCAN が最も多く，2 号井で最大で 0.011mg/L 検出

され目標値(0.01mg/L)を超過していた。臭素系ハロアセトニトリル（Br-HAN）の生成量は，BCAN

が最も多く，3 号井で最大 0.005mg/L 検出された。各成分において，配水では THM 同様，企業

団受水との混合により大きく低下していることがわかった。DHAN の BIF は，2 号井 0.06，3 号

井 0.33，ろ過水 0.15 となり，THM と同様の挙動を示した。 
 

2 消毒副生成物のモニタリングと制御 

2.1 高水温期における前塩素注入の消毒副生成物への影響 

高水温期の前塩素注入率と総 THM 濃度は概ね良好な相関があった(決定係数 0.77)。また成分

ごとでは CF が最も高く（決定係数 0.79～0.89），次いで BDCM（決定係数 0.70～0.77），DBCM

（決定係数 0.04～0.09），BF（決定係数 0.08～0.10）となり，THM を構成する塩素数が多い方が

前塩素注入率と相関が高かった。 

前塩素注入の有無では，前塩素注入により CF 濃度の平均値が 5.0～5.8 倍濃度が高くなり，

THM を構成する塩素数が小さくなるにつれて増加率が小さくなった。BF 濃度は前塩素注入に

より濃度は低くなった。なお，BIF 値も前塩素注入有/前塩素注入無が 0.6 倍と低下しており，

前塩素注入により THM のグループ内で臭素化体の濃度と割合が低下した。 

原水の pH，水温，色度，有機物（紫外線吸光度，過マンガンカリウム消費量，TOC），電気

伝導率，塩素要求量，アンモニア態窒素，Br-，Cl-と浄水場浄水の総 THM 濃度の関係を解析し

たところ，以下の傾向が見られた。 

 前塩素注入時は原水水温が高いと浄水場浄水の総 THM 濃度が高い（特に 26 ℃より高い

場合に 0.015 mg/L～0.025 mg/L 程度となる場合が多い）。 

 前塩素注入時は原水の有機物（紫外線吸光度，過マンガンカリウム消費量），塩素要求量，

アンモニア態窒素の濃度が高いと浄水場浄水の THM 濃度が低い。 

 原水の臭化物イオン濃度と浄水場浄水の総 THM 濃度との関係には特に傾向は見られなか

ったが，浄水場浄水の BF 濃度との関係には原水の Br-度の増加に伴い濃度が増加する傾向

が見られた。 
 

BrO3
-は水中に含まれる Br-がオゾン処理によりオゾンと反応して生成される。前塩素注入時

の BrO3
-生成に与える影響について前塩素注入をしていない期間と前塩素を 1.0 mg/L で注入し

ている期間のオゾン注入率と BrO3
-濃度の関係から調査した。 

前塩素を 1.0 mg/L 注入した場合は，注入しない場合に比べて BrO3
-の生成が抑制された。オ

ゾン注入率を 1.5 mg/L 程度まで上げても浄水の BrO3
-濃度は基準値の 35％程度であり，前塩素

を注入せずに浄水場浄水で同程度の BrO3
-に抑える場合はオゾン注入率の上限を 1.0mg/L 程度

に制限する必要があり，前塩素注入を実施することによりオゾン処理を強化しても BrO3
-生成を
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抑制できることがわかった。 

HAA は前塩素注入の有無にかかわらず浄水場浄水でほとんど検出されず，前塩素注入の影響

は小さいことがわかった。なお，前塩素注入率 1.0 mg/L 時の各工程水での挙動を調査したとこ

ろ沈澱処理水で DCAA が 0.002 mg/L，TCAA が 0.004 mg/L 検出されたが，GAC 処理で不検出

となり浄水場浄水への影響は小さいことを確認した。 

2.2 山間浄水場における消毒副生成物の対策事例 

R6 年 3 月～10 月の間，PACl を注入していたが，その間の原水生成能は 0.03 mg/L を超える

ような高い値を示すことがあったが，給水については 0.01 mg/L を超えることなく低い値で推

移したため，PACl の効果は十分認められると考えられる。 

PACl 注入は費用面だけでなく，PACl 由来の泥がたまったりするように浄水施設にも悪影響

を及ぼす面もある。そのため PACl は年中通してではなく，原水の TCAAFP を見て，給水のリ

スクが高まる期間についてのみ注入しているが，その注入時期については原水生成能が給水基

準の 0.15 mg/L を超えた場合に注入開始し，安定的に 0.15mg/L を下回るようになれば注入を停

止するという運用を試行的に実施している。ただ，現状で原水の生成能試験に頼っているが，

将来的に計器を設置して連続監視を実施することも見据えており，原水の生成能試験に代わる

評価項目を検討したい。その代替指標として，色度，濁度，UV260 を候補に昨年度から調査を

しており，それぞれについて黒田浄水場原水の TCAAFP との相関を調べた。色度と濁度につい

ては一定の相関は認められるが，直線近似した際に，その直線からのズレが大きい。一方，UV260

については強い直線性が認められ，しかもその傾きが 1 に近いため単純である。もし原水に UV

計を設置することができれば TCAAFP が 0.15 mg/L≒UV260 の Abs が 0.15 を PACL 注入の開始

／停止ラインと考えることができる。 

2.3 奈良県における消毒副生成物の実態調査 (奈良県水道局) 

御所浄水場原水の Br-濃度は１年を通しておおむね 0.01 未満～0.02 mg/L であるが，令和 6 年

度は 0.03～0.05mg/L まで上昇した回数が４回あった。0.03 mg/L は 5/27，8/19，8/26 の３回で，

0.05mg/L は 10/1 の１回である。原水の Br-濃度が 0.03～0.05 mg/L まで上昇した約 1 週間後に，

C 市受水地の臭素化 THM 濃度が上昇する傾向が見られた。 

臭素化 THM のうち，BDCM と DBCM は期間を通して検出され，Br-濃度の変動に応じて増減

した。 

BF は 8 月と 10 月の２回だけ検出された。5 月にも Br-濃度が 0.03 mg/L と比較的高い値にな

ったが，この時は BF は検出されなかった。THM 前駆物質量の目安として，C 市受水地におけ

る TOC を確認したところ，期間を通して 0.3～0.5 mg/L と低い値で推移しており，TOC と BF

生成に相関は見られなかった。 

水温を確認すると，5 月は約 18 ℃で，8 月と 10 月は約 25 ℃と，約 7℃の水温差であった。

THM の生成は温度依存性が比較的高いことから，BF の生成には，ある一定以上の Br-濃度及び

水温が必要である可能性が示唆された。 

原水の Br-と Cl-濃度との相関を調べたところ，相関係数 R≒0.63 で，やや相関ありとの結果

であった。海水の影響を受けない本県では，Br-と Cl-の変動は主に人為的な活動（事業場排水

等）によるものと考えられることから，吉野川の支川を調査したところ，ある支川において時

折 Br-が非常に高くなる現象を確認した。 
 
３．消毒操作による臭気物質の生成に関する調査 

3.1 珪藻類由来の樹脂臭に関する調査 

増殖動態については，対数増殖期が培養日数 28 日までで，それ以降は定常期に移行した。1-

hexen-3-one は，培養日数 14 日から 48 日までの期間で測定をおこなったが，1 細胞あたりの生

成能は，約 2 fg/cell*でおおむね一定であった（＊ｆ（フェムト）：10-15）。この結果から，Aulacoseira 
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granulata の臭気対策は，生物数に基づいた対応が有効であることが示唆された。 

珪藻類が有する光合成色素には，クロロフィル a（吸収波長 430 nm，680 nm）及びフコキサ

チン（吸収波長 450 nm，480 nm）があるが，本調査ではクロロフィル a の吸収波長 680 nm を

採用した。 

細胞数と吸光度の関係について，定常期中期にあたる培養日数 41 日までは，直線性は良好で

あった。しかし，死細胞の比率が徐々に高くなり，近似直線からやや逸脱するようになった。

よって，定常期中期までは，吸光度が生物数の推定に利用可能であることが確認できた。 
 
４．消毒副生成物の毒性に関する検討 

4.1 DCAP 塩素処理物の細胞毒性評価 

 DCAP と塩素処理物の細胞毒性評価の結果，細胞毒性曲線は再現性が確認できた。DCAP 塩

素処理物は DCAP よりも細胞毒性が高いという結果が得られたが，塩素注入率の違いによる細

胞毒性の差は明確には観察されなかった。これまでの結果にて，DCBQ の IC50 は 31.2 µM と報

告しており，塩素注入量が増えるにしたがって DCAP から DCBQ への変換がさらに進んだとし

ても，これ以上高い毒性を示すことはない可能性が考えられる。 
 
5 オゾン処理に関する調査 

5.1 オゾン・ラジカルの運用に関する調査 

オゾン ct 値は低水温期に高く，HO・ct 値は高水温期に高くなる傾向にある。これらの比（= 

HO・ct 値/オゾン ct 値）として定義される Rct は，低水温期に小さくなることが確認できた。

本調査では，地点②（2槽目の滞留部流入地点）で 6.0×10-9 ~ 6.3×10-8，地点③（3槽目の滞留

部流入地点）では 9.2×10-9 ~ 5.4×10-8で推移した。地点①（1槽目の滞留部流入地点）について

はオゾン ct 値，HO・ct 値の推定が困難だったため，取得できたデータのみ示す。なお，Rct が

一定であったことから Rct は時間に依存しない，即ち Rct = Rc（= [HO・]/[O3]）とみなせた。 

また，すべての地点に対して Rct と kO3 に直線的な相関が得られ，回帰直線の傾きは 1.6× 10-

5 s で既報（0.7×10-5 s）6)と同程度であった。 

Rct の値は，kO3 と同様に水温の上昇とともに高くなり，概ね地点①>地点②≒地点③となっ

た。高水温期には地点①の Rct は地点②，③の 2 倍以上の値を示したが，低水温期には全地点

で同程度の値を示しており，地点①については高水温期の 1/10 程度まで低下する可能性があ

る。 

次にかび臭物質及び p-CBA の残存率から，各地点までの HO・ct 値を求め，BrO3
-生成量（実

測値）との関係を検討した。いずれも強い正の相関が確認できたが，p-CBA は HO・ct 値が低

くても比較的高い BrO3
-生成量を示しており，このことは 1 段目の HO・ct 値が低く見積もられ

たためと考えられる。 

かび臭発生時には，かび臭物質の残存率から推定した HO・ct 値を用いて BrO3
-の生成量を予

測する方法が適していると考えられる。かび臭物質の残存率と BrO3
-生成量の関係からかび臭物

質を 90%分解したい場合には，BrO3
-が 3 μg/L 程度生成する可能性が示唆された。ただし，これ

らの結果は高水温期の BrO3
-対策として硫酸注入による pH 低下や残留オゾン濃度の低減等を実

施した場合のものであることに留意する。 
  

 
D. 研究発表 

１．論文発表 

1) 岸本由紀子，小坂浩司，三浦尚之 (2024)．豪雨に伴う高濁度時におけるハロ酢酸生成に与え

る凝集沈澱処理と前塩素処理の影響評価．水道協会雑誌 93(8):19–28． 
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２．学会発表 

1) 小坂浩司，川上陽介，吉田伸江，小島邦恵，東城まゆみ，越後信哉，増田貴則．地下水を原

水とする全国の浄水場の臭化物イオンの実態調査．第 59 回日本水環境学会年会講演集 250，札

幌，2025 年 3 月 17-19 日． 

2) 川上陽介，小坂浩司，吉田伸江，小島邦恵，東城まゆみ，越後信哉，増田貴則．表流水を原

水とする全国の浄水場の消毒副生成物生成能の評価．第 59 回日本水環境学会年会講演集 251，

札幌，2025 年 3 月 17-19 日． 

3）川上陽介，小坂浩司，吉田伸江，小島邦恵，東城まゆみ，越後信哉，増田貴則．臭化物イオ

ンが高濃度の浄水場における粒状活性炭処理による消毒副生成物とその前駆物質の処理性評価．

令和 6 年度全国会議（水道研究発表会）講演集 352–353，神戸，2024 年 10 月 9-11 日． 

4）岸本由紀子，小坂浩司，三浦尚之．大雨時におけるハロ酢酸類生成に与える凝集沈澱処理と

前塩素処理の影響評価．令和 6 年度全国会議（水道研究発表会）講演集，388–389，神戸，2024

年 10 月 9-11 日． 

5）小坂浩司，川上陽介，吉田伸江，小島邦恵，東城まゆみ，越後信哉，増田貴則．全国の水道

における臭化物イオンと臭素化消毒副生成物の実態と関連性評価．京都大学環境衛生工学研究

会第 46 回シンポジウム講演集（環境衛生工学研究 38（3）），43–45，京都，2024 年 7 月 26-27

日． 

6）友井幹太，多田悠人，小坂浩司，越後信哉．塩素処理における含臭素ハロ酢酸の高濃度生成

条件とその制御．第 59 回日本水環境学会年会講演集 767，札幌，2025 年 3 月 17-19 日． 
 
 
H. 知的財産権の出願・登録状況 (予定も含む．) 
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該当なし 
 
２．実用新案登録 
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受託調査研究  

「令和６年度水道水及び原水における化学物質等の実態を踏まえた 

水質管理の向上に資する調査検討業務」 
 

臭気物質に関する調査検討 
 

研究分担者 越後信哉 京都大学 大学院地球環境学堂 

 小坂浩司 国立保健医療科学院 生活環境研究部 

 松下拓 北海道大学 大学院工学研究院 

研究協力者 井澤琢磨 京都市上下水道局 技術監理室 

 伊藤義隆 新潟市水道局 技術部 

 古賀舞香 福岡市水道局 浄水部 

 清宮佳幸 千葉県企業局 栗山給水場 

 西谷内光春 東京都水道局 水質センター 
 
要旨 

残留塩素の消去の有無や消去方法が水道水の臭気強度に与える影響を調べ、残留塩素の消去条

件など、カルキ臭を含む臭気の評価に適する統一した試験条件を設定した上で、令和 4～6 年度

に、全国 5 水道事業体の 32 地点の 376 水道水について、残留塩素が存在する場合としない場合

の臭気強度をそれぞれ評価した。その結果、残留塩素がありと無しの場合の臭気強度の差は 0.2

～40 で、中央値は 7.6 であることが分かった。残留塩素がありと無しの場合の臭気強度の差の、

残留塩素ありの場合の臭気強度に対する割合は、5.9%であった 1 試料を除くと 59%～100%であ

り、水道水の臭気強度に対するカルキ臭の割合が高いことが示された。水質基準項目である臭

気について、告示法では、異常の有無の点から、塩素臭以外の臭気を調べると記載されている。

しかし、本研究により、塩素臭（カルキ臭）に由来する臭気は、水道水の臭気強度の多くを占

めていること、また、カルキ臭を含む水道水の臭気強度は試料によって異なるものの、多くは

一定の値の範囲内にあることがわかった。これらのことから、臭気強度の評価手法として、本

研究で用いた残留塩素を消去しない手法は、日本の水道水に適した臭気評価手法の一つとして

利用可能であると考えられた。 

 令和 4～5 年度に、臭気の評価対象となる物質群の候補物質として、臭素と塩素を両方含むト

リハロアミン類のうち、ブロモジクロロアミン（NBrCl2）についてその分析法について検討を

行い、HS-GC/MS 法を用いることにより、ブロモジクロロアミンのマススペクトルを世界で初

めて取得することに成功するとともに、ガスクロマトグラム上での保持時間を得た。そこで本

年度は、ブロモジクロロアミン（NBrCl2）の水中での挙動について検討したところ、化学量論

的にブロモジクロロアミンが生成しやすい条件でも、ブロモジクロロアミンの生成量はトリク

ロラミンよりも少ない可能性があることが示された。また、トリクロラミンが比較的安定とさ

れる酸性条件下（pH 2.5）でもブロモジクロロアミンは減衰し（半減期 7 時間程度）、その減衰

速度は中性付近におけるトリクロラミンよりも大きかった。中性付近（pH 6.5）では、ブロモジ

クロロアミンはより速やかに減衰した（半減期 30 分程度）。以上より、pH 調整に用いるリン酸
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緩衝液が分解を促進している可能性はあるものの、ブロモジクロロアミンは中性付近では不安

定であるため、主要なカルキ臭原因物質として長時間存在せず、臭気強度への寄与は低い可能

性が示された。 

 令和 4～5 年度の GC/olfactometry（GC/O）を用いた検討にて、臭気の評価対象となる物質群

として、ベンズアルデヒド, ブロモジクロロメタン, ジブロモクロロメタンを候補として挙げた

が、いずれも浄水カルキ臭への寄与は極めて限定的であることが分かった。そこで本年度は 

GC/O による浄水臭気の官能試験のための試料抽出法について検討した結果、気相 SPME 法を

Sep-Pak PS2 を用いた固相抽出法に変更することにより、試料の導入量を中央値で 22 倍にでき

ることが分かった。この手法により、北海道内 A 浄水場浄水の臭気物質を抽出し、GC/O 解析

したところ 24 の臭気が感知され、うち 3 つの臭気は被験者の半数以上が感知された。今後、臭

気強度の大きい浄水に対して適用すれば、高い頻度で臭気の感知が期待できるとともに、より

高濃度での試料導入による臭気物質由来の GC/MS ピークの確認と、マススペクトル解析によ

る原因物質の解明に繋がるものと期待された。 

 令和 4～5 年度に、カルキ臭前駆物質の候補物質である低分子アミン類の分別定量法としてト

リニトロベンゼンスルホン酸を用いた誘導体化－LC/MS 法を構築することに成功した。そこで

本年度は、栗山給水場浄水と給水栓水に適用したところ、メチルアミンが給水栓水から最大で

0.5 µg/L 検出され、これは 1.1 TON に相当すると試算された。また、検出されたメチルアミン

は、有機クロラミンに変換された形にて給水栓中に存在していると考えられた。 

 
A. 研究目的 

 日本では安全で良質な水道水は水が安定的に供給されているが、市民の水道水に対する満足

度は必ずしも高いものとはいえず、満足感に寄与する主な要因のうち、異臭味やおいしさにつ

いてはカルキ臭を監視・制御することが重要であるとの報告がある。臭気や臭気強度について

の試験方法は、告示法、通知法、上水試験方法で示されているが、告示法では、臭気の評価に

塩素臭（カルキ臭）を除くと記載されている。臭気強度についても、上水試験方法では、塩素

臭（カルキ臭）は対象外とされている。このため、水道水中におけるカルキ臭に由来する臭気

強度の実態は、一部の水道水では報告されているが（石井ら, 2022）限定的であり、幅広い地域

の水道水については不明である。そこで本研究では、全国の様々な地域の水道水を対象に、統

一的な条件を設定し、カルキ臭に由来する臭気強度の実態について調査した。 

 また、水道水における主要なカルキ臭原因物質として考えられているトリクロラミン（NCl3）

の分子が持つ 3 つの NCl 結合のうちの一つが、NBr 結合に置き換わったブロモジクロロアミ

ン（NBrCl2）の水中での安定性について検討し、水道水中で主要なカルキ臭原因物質となるか

否かについて考察した。さらに、浄水に対する GC/olfactometry（GC/O）による官能試験の感度

向上のため、浄水試料からの臭気物質の抽出法を見直し、より大量の臭気物質を GC/O に導入

できる抽出法を構築することを試みた。加えて、カルキ臭前駆物質であるアミン類の原水・浄

水における実態調査を行うとともに、塩素処理によりアミン類から生成される有機クロラミン

に対する残留塩素の影響を調べた。 
 
B. 研究方法 

1. 残留塩素存在下での水道水中の臭気強度の評価（国立保健医療科学院, 京都大学, 京都市, 

新潟市, 福岡市, 千葉県, 東京都） 
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(1) 臭気強度の調査対象地点 

 臭気強度は、5 事業体（A～D 事業体）の給水栓水とし、一部は浄水であった（表 1）。2022～

2024 年度の調査で、各事業体の調査地点は 3～7 で合計 32 地点、各地点では 1～44 回調査し

た。試料の合計は 376 であった。 
 
(2) 臭気強度の試験条件 

 告示法の臭気、通知法と上水試験方法の臭気強度の試験方法を基に、共通の試験条件を以下

の通り設定した上で、残留塩素が存在する場合としない場合で臭気強度を評価した。その際、

残留塩素を消去しない場合には、塩素処理に由来する臭気も臭気強度に含めて評価することと

した。一方、昨年度までの検討から、これまでのように残留塩素を消去する場合にも、アスコ

ルビン酸ナトリウムを原則 5.6 mg/mg-Cl2 と一律に添加するよう設定した。また、残留塩素を消

去する／しないに関わらず、① 水温：45 C（実際は、一部、40, 40～50 C であった）。② 無

臭味水：超純水（＋追加処理（活性炭等）はそれぞれに任せる）。③ 検査員：5～6 人（実際は

一部 3～4 人）、可能な限りメンバーは固定。④ 検水の使いまわし：検査員ごとに準備すると、

準備が大変になるため、各事業体が決める（ただし、いずれであったか記録する）と設定した。 
 
2. ブロモジクロロアミンの安定性に関する評価（京都大学, 国立保健医療科学院） 

(1) ブロモジクロロアミンの調製と減衰実験 

 2 段階の pH で調製を行った。まず、トリクロラミンが比較的安定である酸性条件で、その後

より実際の水道水に近い中性付近（6.5）で安定性評価を行った。酸性（pH 2.5）の場合、200 mL

フラスコに超純水と所定濃度の硫酸を加え、NH4
+の最終濃度が 1.42 mM となるように塩化アン

モニウム保存水溶液を加え、モル比で 3.15 倍となるように次亜塩素酸ナトリウムを加えた（た

だし、塩素添加前に次亜塩素酸ナトリウムの 1/3 量の臭化カリウムを加えた）。その後、超純水

を加え 200 mL とした。これを、メディウム瓶にヘッドスペースがある状態で、暗所・室温で 1

時間程度反応させた。その後、定期的にヘッドスペースをガラスシリンジで数 mL 取り、

HSGC/MS で分析を行った。 

 pH 6.5 の場合もほぼ同様の手順で、硫酸にかえてリン酸緩衝液保存液（最終濃度 5 mM, pH 約

6.5）を加えて調製を試みたが、ブロモジクロロアミンのシグナルが得られないことがあり、ま

たシグナルが得られても極めて弱く、減衰曲線を評価するには不十分なシグナル強度しか得ら

れなかった。そこで、上記の酸性条件で調製した液に、リン酸緩衝液保存液（最終濃度 5 mM, 

pH 約 6.5）を添加し、ブロモジクロロアミンが生成した後に、pH を変更することで十分なシグ

ナル強度が得られるように工夫を行った。 
 
(2) 分析方法 

 トリクロラミンおよびブロモジクロロアミンを HSGC/MS により分析した。条件は基本的に

は小坂の方法（Kosaka et al., 2010）と同様であるが、標準物質がないブロモジクロロアミンを対

象としているため、念のため分析モードはスキャンモードとし、確実に同定が行われるように

した。具体的な GC の条件は、GC システム，7890A (Agilent Technologies)；カラム， HP-1MS 

UI (15 m  0.25 mm i.d., 膜厚 0.25 µm, Agilent)；キャリアガス，He；カラム流量，1 mL/min；注

入口温度，40 C；試料導入方式，パルスドスプリッド；注入パルス圧，15 psi；パージ流量，3.0 

mL/min；オーブン温度，30 C (1.5 min) → 30 C /min → 80 C (3 min)とした。また、MS 部の

条件は、システム，5975C (Agilent)；イオン化法，EI+；測定モード，SCAN (範囲：m/z = 50260)；

インターフェース温度, 150 C；イオン源温度, 150 C；分析部温度, 110 C とした。なお、試料

注入にあたっては、試料が入ったメディウム瓶を 30 秒程度、室温で激しく振とうし、平衡状態

に近い状態とした後にヘッドスペースを採取した。注入はマニュアルモードとし、注入量は 1 
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mL とした。 
 
3. GC/olfactometry による浄水臭気原因物質の探索（北海道大学） 

(1) 固相抽出法による臭気物質の回収 

 Milli-Q 水に揮発性有機化合物 25 種混合標準液（関東化学）を、それぞれの物質の濃度が 20 

g/L となるように添加し、試料を作製した。これを固相抽出カートリッジ（Sep-Pak PS2, Waters）

に 10 mL/min にて 10 L 通水することにより試料中の揮発性有機化合物をカートリッジに吸着さ

せた後、1 mL のメチル-tert-ブチルエーテル（MtBE）で回収し、得られた MtBE のうち 1～5 L

を GC/O に導入した。比較のため、これまでの検討にて用いてきた気相 SPME 法を用い、以下

の通り回収を行った。試料 10 mL を 20 mL バイアル瓶に入れて密封し、40 C の温浴槽に浸漬

した。液相部分をマグネティックスターラーで攪拌しつつ、SPME のニードル（SPME Arrow C-

WR/PDMS 1.1 mm, Agilent）をバイアル栓越しに気相部分へと挿入し、気相中の揮発性有機物を

90 分間吸着させた。この SPME ニードルを GC/O に導入した。また、浄水中の臭気物質を固相

抽出法により回収する際には、浄水を分画分子量 30 万の UF 膜（Pellicon XL Ultracel, Millipore, 

300 kDa, 0.005 m2）を用いてろ過した後に、上記の手法により回収した。 
 
(2) GC/O による臭気官能試験 

 MtBE をガスクロマトグラフ（GC）に導入し、キャピラリーカラム（DB-5ms, 内径 0.25 mm, 

長さ 30 m, 層厚 250 m, Agilent）にて分離を行った。GC 分離後に試料を含むキャリアガスを二

分し、一方を質量分析計（MS, 5975C, Agilent）に、他方を臭い嗅ぎポート（ODP2, Gerstel）に、

MS:ODP の流量比が 1:3 となるように導入した。臭い嗅ぎポートから出る試料を含むキャリア

ガスを被験者が連続的に嗅ぐことにより、臭気の有無を判断し、臭気が感知された GC リテン

ションタイム, 臭気の主観的強度（1：弱い臭気, 2：はっきり分かる臭気, 3：強い臭気）と、そ

の臭気の印象を記録した。 
 
4. 浄水中のアミン類の実態調査と有機クロラミン類の安定性評価（千葉県） 

(1) 浄水中のアミン類の実態調査 

 栗山給水場浄水と給水栓水を試料とし、そこに含まれるアミン類をトリニトロベンゼンスル

ホン酸により誘導体化して、LC/MS により分析した。本分析法の誘導体化は水道用資機材のア

ミン類分析法（JWWA Z 110）と同じであるが、試料水を誘導体化後に抽出操作は行わず LC/MS

に直接導入した。分析項目はメチルアミン, エチルアミン, n-プロピルアミン, n-ブチルアミンの

4 項目とした。 
 
(2) 残留塩素消去が有機クロラミン類に与える影響 

 0.5 mmol/L リン酸緩衝液（pH 7）に、アミン類（メチルアミン, 2-プロピルアミン, グアニジ

ン）をそれぞれ 10 mol/L となるように溶解した。ここに次亜塩素酸ナトリウム（30 mol/L）

を添加し、暗所 20 C にて 1 時間反応させ、有機クロラミン類を生成した。これらの試料にア

スコルビン酸を添加して残留塩素を消去し、100 倍希釈したのち、アミン類の濃度を誘導体化

LC/MS 法により測定した。 
 
C. 結果及び考察 

1. 残留塩素存在下での水道水中の臭気強度の評価 

(1) 給水栓水中の臭気強度 

 図 1 に、臭気強度の相対累積度数（残留塩素有り、残留塩素が存在する場合としない場合の

差、残留塩素が存在する場合としない場合の差から遊離塩素由来の臭気を差し引いた場合）を
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示す。遊離塩素由来の臭気強度は、過去の調査を踏まえて 10×残留塩素濃度（mg-Cl2/L）とし

た。また、図 2 に各調査地点の臭気強度（残留塩素が存在する場合としない場合の差）を示す。 

残留塩素が存在する場合、臭気強度は常に検出され、残留塩素が存在しない場合との差は、0.2

～40 で中央値は 7.6 であった。残留塩素がありと無しの場合の臭気強度の差の残留塩素があり

の場合の臭気強度に対する割合は、5.9%～100%で中央値は 87.5%であり、水道水の臭気強度の

カルキ臭の割合が高いことが示された（5.9%の 1 試料を除くと 59%～100%）（図 3）。 

 各地点での臭気強度は、ほぼ一定の地点と大きく異なる地点が認められたが、中央値の範囲

は 2.3～21.6 であった。ただし、中央値が最も大きかった地点は、測定回数は 2 回であった。残

留塩素濃度は 0.3～1.0 mg-Cl2/L で、各地点の変動は小さかった。したがって、同一地点におい

て臭気強度が変動した地点が比較的多く認められたが、残留塩素濃度の変動以外の要因である

と考えられ、これは 2022～2023 年度の傾向と同様であった。 

 図 4 に、残留塩素濃度と臭気強度(残留塩素が存在する場合としない場合の差)の関係を示す。

全試料に対してノンパラメトリック検定であるウィルコクソンの順位和検定を用いると、両者

には有意に関連性が認められた（p <0.01）。これは、2022～2023 年度の傾向と同様の傾向であ

った。したがって、残留塩素濃度が高い場合には臭気強度が高い傾向にあることが示された。 

 図中に、遊離塩素由来の臭気に相当する臭気強度について直線を示す（臭気強度 ＝ 10×残

留塩素濃度（mg-Cl2/L））。直線の上部のプロット数が 317（84%）、直線上のプロット数が 2（0.5%）、

直線の下部のプロット数が 57（15%）であった。したがって、カルキ臭のうち、多くが遊離塩

素以外の臭気を有していることが示された。このとき、直線の上部にあったプロットの一部は、

直線周辺からの乖離が大きく、残留塩素濃度に対して臭気強度が非常に大きかった。 

 表 2 に、試料の臭気強度（残留塩素有り）を残留塩素濃度と臭気強度で区分したときの、試

料数の分布を示す。上述したように、残留塩素濃度と臭気強度は関連性が認められたが、表 2

の区分では、残留塩素濃度の区分によらず、その約 65～70%が臭気強度が 10 未満に区分され

た。 
 
(2) 調査を行って気づいた点 

 2022 年度に引き続き、気づいた点について整理した。2022 年度は、検査方法と臭気の質の両

方についてコメントがあったが、2024 年度は 2023 年度と同様に臭気の質についての「残塩が

あるときは、かび臭は感じられなかった。ジェオスミン濃度が高い時期だった。」というコメン

トのみであった。 
 
(3) 結論 

・ 5 事業体の浄水、給水栓水について、2022～2024 年度の調査で、32 地点、376 試料の残

留塩素が有るときの臭気強度を測定したところ、残留塩素がありと無しの場合の臭気強

度の差は、0.2～40 で中央値は 7.6 であった。 

・ 残留塩素がありと無しの場合の臭気強度の差の残留塩素がありの場合の臭気強度に対

する割合は、5.9%であった 1 試料を除くと 59%～100%であり、水道水の臭気強度のカ

ルキ臭の割合が高いことが示された。 

・ 全試料を対象としたノンパラメトリック検定であるウィルコクソンの順位和検定によ

り、残留塩素濃度が高い場合には臭気強度が高い傾向にあった。ただし、試料の臭気強

度（残留塩素有り）を残留塩素濃度で区分したとき、いずれの区分でも約 65～70%が臭

気強度が 10 未満に区分された。 

・ 残留塩素がありと無しの場合の臭気強度の差について、試料の残留塩素濃度から遊離塩

素由来の臭気に相当する臭気強度を差し引いたとき、87%が正の値で遊離塩素以外のカ

ルキ臭を有していた。特に、一部、遊離塩素以外の臭気強度が大きい試料が認められた。 
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・ 本研究により、塩素臭（カルキ臭）に由来する臭気は、水道水の臭気強度の多くを占め

ていること、また、カルキ臭を含む水道水の臭気強度は試料によって異なるものの、多

くは一定の値の範囲内にあることがわかった。これらのことから、臭気強度の評価手法

として、本研究で用いた残留塩素を消去しない手法は、日本の水道水に適した臭気評価

手法の一つとして利用可能であると考えられた。 
 
2. ブロモジクロロアミンの安定性に関する評価 

(1) クロマトグラおよびマススペクトルの特徴 

 図 5 に酸性条件下（pH 2.5）で反応させた場合のクロマトグラムを示す。これまでの検討例

のように保持時間 1.2 min にブロモジクロロアミンと考えられるピークがみられる。このピー

クは酸性条件下では、1 日後も存在していた（分解速度については後述する）。このピーク以外、

臭素（Br2）とトリクロラミンのピークが存在するが、その大小関係を見るとトリクロラミン > 

臭素 > ブロモジクロロアミンとなった。量論関係だけでいえば、ブロモジクロロアミンが生成

しやすい比率で反応させているが、それでもブロモジクロロアミンの生成量が少ない可能性が

ある。ピークが小さくなった原因としては、生成量が少なかったことに加えて、イオン化効率

が低いこと、保持時間が長くカラム中で分解が進んだこと等が考えられるが、臭化物イオンな

しでのトリクロラミンのピーク高さのオーダーと比較してもかなりのトリクロラミンが生成し

ていると想定され、ブロモジクロロアミンへの変換効率は低い可能性が高いと考えられた。 
 
(2) ブロモジクロロアミンの分解速度 

 図 6 に酸性条件下（pH 2.5）でのブロモジクロロアミンの減衰曲線を示す。上述のように１

日程度は残存していた。減衰曲線は概ね１次反応とみなすことができ、半減期は約 7 時間であ

った。この半減期は、pH 22.5 付近でのトリクロラミンはもちろん、pH 6.5 のトリクロラミン

よりも短い（1 日で数割から半減程度）。したがって、ブロモクロロアミンはトリクロラミンに

比べて、かなり不安定であるものと考えられた。 

 続いて図 7 に、中性条件下（pH 6.5）におけるブロモジクロロアミンの減衰曲線を示す。pH 

2.5 の場合よりも遥かに減衰速度が速く、半減期は約 30 分程度であった。したがって、中性付

近ではブロモジクロロアミンは極めて不安定であることがわかる。今回の反応系は、通常の浄

水処理の条件よりも 2 オーダーほど高い濃度条件であり、反応条件が大きく異なるが、トリク

ロラミンの分解経路の一つは、水との反応すなわち加水分解であり（Kumar et al., 1987）、ブロ

モジクロロアミンについても類似の反応経路をとるのであれば、半減期のオーダーは、より希

薄な条件でも変わらないと推定され、カルキ臭物質として水中に長時間存在し得ないことが示

唆される。ただし、リン酸緩衝液が触媒的に加水分解反応を促進する可能性もあり、分解速度

を過大評価している可能性に注意が必要である。 
 
(3) 結論 

・ トリクロラミンともに生成しうるブロモジクロロアミンについて検討を行った結果、化

学量論的にブロモジクロロアミンが生成しやすい条件でも、ブロモジクロロアミンの生

成量はトリクロラミンよりも少ない可能性があると考えられた。 

・ トリクロラミンが比較的安定とされる酸性条件下でも、ブロモジクロロアミンは減衰し、

その半減期は 7 時間程度であった。この速度は、pH 6.5 におけるトリクロラミンの半減

期よりも大きかった。 

・ pH 6.5 では、ブロモジクロロアミンは速やかに減衰し、半減期は 30 分程度であった。

このことから、リン酸緩衝液が分解を促進している可能性はあるものの、ブロモジクロ

ロアミンは中性付近では不安定であり、主要なカルキ臭原因物質として長時間存在し得
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ない可能性を示した。 
 
3. GC/olfactometry による浄水臭気原因物質の探索 

(1) 固相抽出法と気相 SPME 法の比較 

 揮発性有機化合物 25 種混合標準液を 20 g/L となるように Milli-Q 水に添加した試料を、固

相抽出法と気相 SPME 法で抽出して GC/O に導入し比較したところ、これまでの気相 SPME 法

に比べ、固相抽出法ではピーク面積値が大きくなった（図 8）。また、GC/O への有機溶媒相の

導入量を大きくするほど、固相抽出でのピーク面積値が大きくなり、中央値では、1 L の導入

で従来法の 2.1 倍に、3 L の導入で 9.1 倍に、5 L（用いたガラスインサート容量の 900 L と、

MtBE の気化容量から判断される最大量）の導入で 22 倍となった。すなわち、最大の 5 L の導

入により、これまで用いてきた気相 SPME 法回収－GC/O 分析にて感知されていた臭気の強さ

を、大きく増加できる可能性があることが分かった。 
 
(2) 浄水への適用 

 このようにして確立された手法を用いて、北海道内 A 浄水場浄水（2024/6/24 採水）中の有機

物質を回収し、得られた有機溶媒相のうち 5 L を導入することにより、GC/O による官能試験

を行った。#1～6 の 6 名の被験者に、それぞれ 2 回ずつ官能試験を行ったところ、24 の臭気が

感知された（表 3）。そのうち、GC 保持時間 18.6 分, 25.9 分, 27.0 分の臭気は、感知頻度が 0.5

を超えた。これは、昨年度報告した、A 浄水場浄水を気相 SPME で回収した GC/O 結果での「最

も高頻度で感知された臭気の感知頻度が、いずれも 0.33」であったのに比べて大きく、本年度

構築した固相抽出法の優位性が示唆された。 

 このことを直接示すため、表 3 の結果を得た浄水中の有機物質を、これまでの研究で用いて

きた気相 SPME 法でも回収し、GC/O による官能試験を行った。上記の通り、固相抽出法では

24 種類の臭気が感知されたのに対し、気相 SPME 法では 1 種の臭気のみが感知された（表な

し）。また、その臭気も、被験者の 1/4（すなわち感知頻度 0.25）が感知したのみであった。す

なわち、濃縮法を気相 SPME 法から固相抽出法に変更したことで、多くの臭気を多くの被験者

が感知することができるようになったと評価された。今後、臭気強度の大きい浄水に対して本

研究で構築した固相抽出法を適用すれば、さらに高い頻度で臭気の感知が期待できるとともに、

より高濃度での試料導入による臭気物質由来の GC/MS ピークの確認と、マススペクトル解析

による原因物質の解明に繋がるものと期待された。 
 
(3) 結論 

・ GC/O に浄水試料を導入するための抽出法について検討したところ、これまで用いてき

た気相 SPME 法に比べ、固相抽出法を用いることにより、GC/O への試料導入量を大き

く増加（中央値で 22 倍）することができることが示された。 
 
4. 浄水中のアミン類の実態調査と有機クロラミン類の安定性評価 

(1) 浄水中のアミン類の実態調査 

 アミン類の定量下限値は、メチルアミンが 0.4 µg/L, エチルアミン, n-プロピルアミン, n-ブチ

ルアミンが 0.2 µg/L であった。栗山給水場浄水・給水栓水のいずれも、エチルアミン, n-プロピ

ルアミン, n-ブチルアミンは定量下限値未満であった（表 4）。一方、メチルアミンは、栗山給水

場浄水では全て不検出であったが、給水栓水からは最大で 0.5 µg/L 検出された。メチルアミン

が検出された一方、エチルアミンなどより分子量の大きいアミン類が検出されないのは、昨年

度と同じ傾向であった。小坂ら（2021）の報告では、5 mol/L（= 155 g/L）のメチルアミン溶

液の塩素処理により発生したカルキ臭が 340 TON だったことから、本年度に検出されたメチル
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アミンの最大濃度である 0.5 g/L は、1.1 TON（= 340/155  0.5）であると試算され、この値は

昨年度の報告値と同程度であった。 
 
(2) 残留塩素消去が有機クロラミン類に与える影響 

 浄水中のアミン類の測定では、誘導体化処理の前にアスコルビン酸で残留塩素を消去してい

る。メチルアミンは塩素と反応することが知られており、残留塩素が存在する場合はアミノ基

の水素が塩素に置換された有機クロラミンの状態で存在していると考えられる。このため、前

節で浄水から検出されたメチルアミンも、浄水中では有機クロラミンとして存在していると想

定される。これらの有機クロラミンは、残留塩素消去のために添加したアスコルビン酸により

還元され、元のアミン類に戻る可能性が考えられるが、その挙動は明らかではない。そこで、

アミン類と塩素との反応後に残留塩素を消去し、アミン類が検出されるか否かを確認したとこ

ろ、メチルアミン, 2-プロピルアミン, グアニジンのいずれも、残留塩素消去後の試料から検出

された。塩素添加前のアミン類濃度（C0）に対する塩素添加後のアミン類濃度（C）の比（C/C0）

を算出したところ、メチルアミン, 2-プロピルアミン, グアニジンがそれぞれ 0.95, 0.78, 0.78 で

あり、いずれのアミン類も、塩素添加で濃度が減少することが分かった（図 9 左青）。小坂ら

（2021）は、有機アミン類と塩素の反応でトリクロラミンが生成すると報告しており、本研究

で観察された濃度の減少は、有機アミン類の一部が分解してトリクロラミンが生成したためで

あると考えられた。そこで、小坂ら（2021）の報告におけるメチルアミンとグアニジンからの

トリクロラミン生成率を 1 から差し引くことにより、塩素処理後試料に存在しているであろう

有機クロラミンの初期アミン類濃度に対する濃度比を試算したところ（図 9 右赤）、塩素添加後

のアミン類の測定値（図 9 左青）と概ね一致した。すなわち、残留塩素との反応により生成さ

れたこれらの有機クロラミンは、残留塩素を消去することにより、ほぼ全量がもとのアミン類

へと変換されると考えられた。従って、本研究にて検出されたメチルアミンは、塩素消去前（す

なわち給水栓中）では有機アミン類として存在していたと考えられた。 
 
(3) 結論 

・ 栗山給水場浄水と給水栓水中のアミン類を定量したところ、メチルアミンが給水栓水か

ら最大で 0.5 µg/L 検出され、これは 1.1 TON に相当すると試算された。また、給水栓水

中では、メチルアミンは有機クロラミンに変換された形にて存在していると考えられた。 
 
D. 研究発表 

1. 論文発表 
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表 1 採取試料の地点、種類、回数 

事業体 
2022 年度 2023 年度 2024 年度 

地点 種類 回数 地点 種類 回数 地点 種類 回数 

A － － － A-1, 2 浄水 1、2 
A-1, 3

～5 

浄水, 

給水 

栓水 

2 

B B-1～3 
給水 

栓水 
3, 4 B-4～6 

浄水, 

給水 

栓水 

2 
B-4, 7, 

8 

浄水, 

給水 

栓水 

2 

C C-1～4 

浄水,  

給水 

栓水 

4, 6,  

8, 10 
C-1～4 

浄水, 

給水 

栓水 

9, 18 
C-1～3, 

5 

浄水, 

給水 

栓水 

8, 16 

D D-1～3 
給水 

栓水 
3, 5 D-4～7 

給水 

栓水 
1, 3 

D-4, 5, 

7 

給水 

栓水 
2, 3 

E E-1～6 
給水 

栓水 
8, 9 E-1～7 

給水 

栓水 
6, 8, 9 E-1～7 

給水 

栓水 
11, 12 

 
 

 
 
 

図 1. 臭気強度の相対累積度数（残留塩素有り、残留塩素が存在する場

合としない場合の差、残留塩素が存在する場合としない場合の差から

遊離塩素由来の臭気を差し引いた場合） 
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図 2. 各調査地点の臭気強度の分布（残留塩素が存在する場合としない場合の差） 
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図 3. 臭気強度（残留塩素が存在する場合としない場合の差）の臭気強度（残留

塩素が存在する場合）に対する割合の累積相対度数 
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表 2 残留塩素濃度と臭気強度（残留塩素が有る場合）で区分したときの試料数の分布 

 
残留塩素（mg Cl2/L） 

0.2～0.5 0.5～0.7 0.7～1.0 

臭気強度 

1.7～10 163 71 25 

10～20 64 37 9 

20～45 3 2 2 

 
 

 
図 4. 残留塩素濃度と臭気強度（残留塩素が存在する場合としない場合の差）

の関係 
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図 5. 次亜塩素酸と次亜臭素酸共存下でアンモニウムイオンのハロゲン化を行っ

た場合のクロマトグラム（酸性条件下） 

 
図 6. 酸性条件下のブロモジクロロメタンの減衰曲線 
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図 7. 中性条件下のブロモジクロロメタンの減衰曲線 
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図 8. 揮発性有機化合物25種混合標準液を

用いた固相抽出法と気相 SPME 法でのピー

ク面積値の比 
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表 4 栗山給水場浄水、給水栓水におけるアミン類の検出状況（µg/L） 

 栗山給水場 給水栓等 

メチルアミン < 0.4 < 0.4～0.5 

エチルアミン < 0.2 < 0.2 

n-プロピルアミン < 0.2 < 0.2 

n-ブチルアミン < 0.2 < 0.2 

測定回数※ 4 12 (6) 

※ 測定回数の括弧はメチルアミンが定量下限値以上検出された回数 
 
 

表 3. 6 名の被験者による A 浄水場浄水の GC/O による官能試験結果（●: 弱い

臭気, ●●: はっきり分かる臭気, ●●●: 強い臭気） 

 

GC保持
時間
min

#1 #2 #3 #4 #5 #6 感知
頻度1 2 1 2 1 2 1 2 1 2 1 2

13.8 ● 0.08

16.9 ● 0.08

17.1 ● 0.08

18.6 ●● ●● ●● ●● ●● ● ●● ●● 0.67

19.3 ● ● 0.17

20.2 ● 0.08

22.0 ● ● 0.17

22.5 ● 0.08

22.8 ● 0.08

24.4 ●● ●● ●● ● ●● 0.42

24.7 ●● ● 0.17

25.9 ● ● ● ● ● ● ●● ● 0.67

26.2 ● 0.08

26.4 ● 0.08

27.0 ●● ● ● ● ●● ● ●● 0.58

27.7 ● 0.08

28.0 ● ● 0.17

28.7 ● 0.08

29.1 ● 0.08

29.3 ● ● 0.17

29.9 ● ●● ●● ● 0.33

30.1 ● ●● ● 0.25

31.4 ● ● 0.17

31.8 ● ● ● ● 0.33
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図 9. 塩素添加前後でのアミン類の濃度変化（小坂ら（2021）では、2-プロピルアミンからのト

リクロラミン生成について調べられていなかったため、ここでは生成率がメチルアミンと同じと

仮定して算出した） 
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研究分担者 広瀬明彦 一般財団法人化学物質評価研究機構 
 松本真理子 国立医薬品食品衛生研究所 

研究協力者 磯 貴子 国立医薬品食品衛生研究所 
 馬野高昭 国立医薬品食品衛生研究所 
 村田 康允 国立医薬品食品衛生研究所 

 福島麻子 一般財団法人化学物質評価研究機構 
 林 多恵 一般財団法人化学物質評価研究機構 

 
要旨 

水道水の基準値や目標値等の健康影響評価値の改訂においては、国内の曝露情報に加えて国

際的に関心の高い水質汚染物質等の安全性評価情報の収集を継続的に行っておく必要がある。

そこで、昨今国内外で関心の高い PFOS や PFOA などの、ペルフルオロアルキル化合物及びポ

リフルオロアルキル化合物の総称である PFAS 化合物に関して最新のリスク評価における健康

影響評価値の設定手法に関する動向の調査を行った。EFSA では 2018 年に続いて 2020 年に再

評価が行われ、PFOA、PFNA、PFHxS 及び PFOS の 4 種合計曝露量による耐容摂取量の設定

が行われた。その後、飲料水などの管理について 20 種類の PFAS の合計値でのモニタリング

することが EU 指令として決定されたことに加え、環境水の品質基準では 24 種類の PFAS 類

の相対毒性強度を用いた複合曝露評価法が提案されている。米国 EPA では、2016 年の PFOS

および PFOA の評価の暫定値を再評価する過程を経て、2023 年から 2024 年にかけて両 PFAS

に加えて PfHxS や PFNA、HFPO-DA（GenX）、PFBS についても第一種飲料水規則による

MCL や MCLG が設定された。我が国では食品安全委員会により PFOS および PFOA の耐容

一日摂取量が算定された。欧米では、同時に複数の PFAS が検出されるため、PFAS 類は複合

曝露によるリスク評価が行われるようになってきている。一方、WHO における飲料水質ガイ

ドライン（Guidelines for drinking-water quality (GDWQ)）は、最新の安全性情報に基づいた

逐次改正方式を採用しており、最新版の第 4 版（2022 年）では、いくつかの物質についての健

康影響評価値のアップデートが行われている(WHO,2022)。WHO ガイドラインの改定で国内

規準値と異なる評価がなされたトリクロロエチレン(TCE)、テトラクロロエチレン(PCE)の毒性

情報の収集整理した結果、TCE については WHO の評価した TDI に現行の日本の割り当て率

を適用すると、現行の日本の基準値（10 µg/L）の約半分（4 µg/L）になると試算された。また、

PCE については WHO の評価が現行の日本基準値（10 µg/L）より大幅に高い Guideline Value

（GV）値（100 µg/L）に設定されている。TCE や PCE の最近の我が国の検出状況を考慮した

ところ、最新の WHO の評価を受けた我が国の基準値の改定の必要性は高くないものと考えら

れた。また、GDWQ の Chemical hazards in drinking-water の対象物質のうち、日本の水道

水質基準の各項目にない物質は 94 物質であったが、環境中曝露が見込まれる物質として化審
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法の優先評価化学物質を抽出したところ 5 物質；Aldicarb、Edetic acid、Ethylbenzene、

Nitrobenzene 及び Sodium dichloroisocyanurate が該当した。これらの 5 物質については、日

本国内の原水や水道水中での検出の状況に応じて、今後の検討の必要性を判断すべきと考えら

れる。 

 
 
A. 研究目的 

水道水の水質管理を定量的に行うために必要な水質基準や要検討項目の目標値等について、

最新の知見を用い水質基準の逐次改正の検討が行われているが、基準値の改訂や候補の選定の

ためには、国内の曝露情報にくわえて国際的に関心の高い水質汚染物質等の安全性評価情報の

収集を継続的に行っておく必要がある。 

昨今、国内でも関心の高い PFOS や PFOA などの、ペルフルオロアルキル化合物及びポリフ

ルオロアルキル化合物の総称である PFAS 化合物に関しては、欧米では PFOS や PFOA 以外

の PFAS 類の規制も進んでいる。欧州では 2021 年から飲料水中の PFOA 及び PFOS を含む

20 種類の化合物についてモニタリングを行い水質管理と規制を開始している。我が国において

は、PFOS と PFOA に対する許容一日摂取量の評価が 2024 年の 6 月に食品安全委員会で公表

されたところであるが、それ以外の毒性評価は進んでいない、曝露評価においても PFOS と

PFOA 以外の水源や飲料水中の検出実態は未だ明らかではない。欧米では検出の可能性を考慮

した PFOS と PFOA 規制を検討しており、PFOS と PFOA に加えて、その他の PFAS 類につ

いての国際的なリスク評価動向や毒性情報等を収集しておくことは、今後の水質リスク管理に

対して必要と考えられる。 

また、我が国では水道法第４条に基づき水質基準項目と基準値（51 項目）が設定されている。

水質基準以外にも、水道水中での検出の可能性があるなど、水質管理上留意すべき項目として、

水質管理目標設定項目と目標値（27 項目）、毒性評価が定まらないことや、浄水中の存在量が

不明等の理由から水質基準項目、水質管理目標設定項目に分類できない項目として、要検討項

目 と 目 標 値 （ 46 項 目 ） が あ り 、 必 要 な 情 報 ・ 知 見 の 収 集 が 行 わ れ て い る

(https://www.env.go.jp/water/water_supply/kijun/index.html)。一方、WHO における飲料水質

ガイドライン（Guidelines for drinking-water quality (GDWQ)）は、最新の安全性情報に基づ

いた逐次改正方式を採用しており、最新版の第 4 版（2022 年）では、いくつかの物質について

の健康影響評価値のアップデートが行われている(WHO,2022)。それに伴い、TCE と PCE な

どの物質については、健康影響評価値や水質基準値が国内の値と異なっており、国内の水質基

準等の改正の必要性を検討する必要がある。また、GDWQ では、飲料水の水質に影響を及ぼす

おそれのある 160 以上の広範な化学物質が収載されている (https://www.who.int/teams 

/environment-climate-change-and-health/water-sanitation-and-health/chemical-hazards-

in-drinking-water）が、これらの化学物質のすべてが日本の水道水質基準に関連しているわけ

ではない。そこで GDWQ において GV が設定されていて、我が国では水質基準項目、水質管

理目標設定項目及び要検討項目に入っていない物質の評価については、その国際動向を把握し
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ておく必要がある。以上の観点から、リスク評価の調査に関しては、PFAS 類の評価の最新動

向調査と GDWQ において水質基準項目と基準値が異なる TDE と PCE の情報収集と我が国で

目標値等が設定されていない物質の検討を行った。 
 
 
B. 研究方法  

PFAS 類に関するリスク評価関連の調査に関して、我が国で 2020 年度に PFOS 及び PFOA

を水質管理目標設定項目に位置づけて以降、最新のリスク評価動向としては欧州と米国、食品

安全委員会における評価書や規制の公表が行われており、それらの評価文書にけるリスク評価

の概要、特に健康影響評価値の設定方法についての概要調査を行った。欧州では、EFSA が

2020 年に「食品中の PFAS の存在に関する人の健康へのリスクに関する科学意見書」の再評

価を行い、欧州委員会が 2021 年に飲料水指令により PFAS の規制値を公表したことに加え、

2023 年には水枠組み指令、地下水指令及び環境品質基準に関する指令の改正を提案し 2024

年には理事会の合意の段階まで進んでいる。米国では、EPA が 2022 年に飲料水の生涯健康勧

告値を提案において PFOS と PFOA の評価書案公表し、2023 年に規制値を決定した。他の 4

つの PFAS 類についても 2023 年に規制値を提案し 2024 年に決定した。我が国では、食品安

全委員会が 2024 年に PFAS 類の中 PFOA、PFOS、PFHxS に関する評価を行った。本研究

では、これらの各評価における評価値や基準値の根拠における毒性学的なリスク評価の概要に

ついて取りまとめた。また、欧州の環境品質基準において採用された 24 種の PFAS 類の相対

影響力価係数（Relative Effect Potency：REP）についての毒性学的な考え方について調査し

た。さらに、PFHxS について、食品安全委員会では一日耐容摂取量（TDI）が設定されなか

ったが、米国の評価者などで採用された毒性情報に基づき PFOA と PFOS 以外の PFAS 類の

健康影響評価値の考え方を検討した。 

GDWQ において水質基準項目と基準値が異なる物質においては、TCE および PCE の毒性

情報の整理と各々の WHO の評価手法のとの比較整理を行った。また、我が国で目標値等が設

定されていない物質の検討においては、GDWQ（2022）のチャプター12、Chemical fact 

sheets から対象化学物質の GV および暫定 GV 並びに GV を設定しない根拠について、情報

を収集した(WHO,2022)。次に、これら対象物質が日本の水質基準項目、水質管理目標設定項

目および要検討項目(https://www.env.go.jp/water/ water_supply/kijun/kijunchi.html)に該当

しているか調査した。まず、GDWQ の Chemical hazards in drinking-water の対象物質と、

日本の水質基準項目、水質管理目標設定項目及び要検討項目の対象物質を比較した。次に、

GDWQ の対象物質の中で「化学物質の審査及び製造等の規制に関する法律」（昭和 48 年法律

第 117 号。以下「化審法」という。）の優先評価化学物質に該当する物質を検索した

(https://www.meti.go.jp/policy/chemical_management/kasinhou/about/substance_list.html)

。化審法の優先評価化学物質は、当該化学物質による環境の汚染により人の健康に係る被害又

は生活環境動植物の生息もしくは生育に係る被害を生ずるおそれがあるかどうかについての評

価（リスク評価）を優先的に行う必要がある物質とされており（化審法第 2 条第 5 項）、環境

中の水源で検出される可能性のある物質と仮定し、本研究において曝露が見込まれる物質とし
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て位置付けた。 
 
 
C. 結果及び考察 

1) PFAS 化合物類の評価法の調査 

EU の評価動向 

・ EFSA の評価 

EFSA の「食品中の PFAS の存在に関する人の健康へのリスクに関する科学意見書」（2020

年）においては 2018 年の意見書から再評価として公開された。2018 年の EFSA の意見書で

は、以下の 4 点の疫学データが重要なエンドポイントとして評価された。 

・ 血清総コレステロールおよび LDL コレステロールの増加 

・ ALT 値の上昇 (肝細胞への影響) 

・ 出生時体重の減少 

・ 免疫系への影響 (抗体の減少) 

しかし、このうち免疫系への影響以外のエンドポイントについては、以下の理由で健康影響評

価値の設定根拠にならないとされた。 

(1) PFAS と胆汁酸 (後者は血清コレステロールレベルに影響する) の腸肝循環に関連する

と仮定された生物学的プロセスによる不確実性がある。 

(2) 一般集団研究における ALT レベルの一貫した増加は、動物研究で観察された効果によ

って支持されているようであるが、はるかに高い曝露を伴う職業研究のほとんどでは観

察されなかった。 

(3) 出生時体重減少との関連は、少なくとも部分的には妊娠中の生理学の変化によって説明

される可能性がある。交絡因子を調整した後の出生時体重の残りの減少は大きくなく、

この減少の潜在的な長期的影響は不明である。これまでのところ、低出生体重児 

(<2,500 g) の割合の増加を示す証拠はほとんどない。 

(4) 最も重要な影響の選択を考慮すると、免疫系に対する影響は動物とヒトの両方で最低血

清レベルでも観察された。複数の PFAS と複数種で一貫して観察されたので、所見は強

固であると考えられた。 

2018 年の評価では、PFOS と PFOA それぞれについて一週間耐容摂取量（TWI）を設定し

ていたが、2020 年の評価では。最終的に PFOA、PFNA、PFHxS 及び PFOS の合計曝露量と

ジフテリアワクチンを接種した後の 7 歳児の抗体価の減少に関する用量相関データに対してベ

ンチマークドース法を適用した際の1歳時点での血中濃度の最低BMDL10：17.5 ng/mLをpoint 

of departure （POD）とした。これに対応する母親の 4 つの PFAS の合計耐容摂取量として

TWI：4.4 ng/kg/week（TDI として 0.63 ng/kg/day に相当）が設定された。 

 この評価値は、水質に関する規制値として 2024 年の地下水指令の品質基準値（Quality 

Standard：QS）に取り込まれ、70kg の体重で 1 日２L の飲水量に対して、割当率 20％を適用

した際の飲料水中の濃度として QS: 0.0044 µg/L として設定された。 

 このような PFAS 類を曝露合計値として基準値を設定する手法は、2020 年の飲料水指令で
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も取り入れられ、20 種の指定された PFAS 化合物の合計値 0.1 µg/L が基準値として設定され

ている。20 種の PFAS の選定法や 0.1 µg/L の科学的な根拠は明らかではないが、基本的な前

提として 20 種の PFAS 類の毒性学的な力価はほぼ同様であると見なしていることになる。

EFSA の意見書で評価された TWI においても、4 種の PFAS 類の毒性学的な力価は同等である

ことが前提とある。しかし、EFSA が評価対象とした 4 種の PFAS 類については、炭素数（6

～9）の観点からほぼ同様の毒性学的な力価であることは推定できるが、水指令で選定された

PFAS 類（パープルオロカルボン酸類（PFCA）とパーフルオルオロスルホン酸類（PFSA））の

炭素数の範囲は、4 から 13 までと広がっており、それぞれの毒性強度の同等性は同じであるか

については不確実である。一方、2022 年に提案された水枠組み指令の改定案では、環境水中の

品質基準値(EQS)として 24PFAS 物質が規制対象となっており、それぞれの PFAS 化合物の毒

性力価を PFOA 相当の REP で定義することで、PFOA 相当の毒性学的合計曝露量で管理する

仕組みを導入した。その品質基準値としては、各 PFAS 類の測定値を PFOA 相当曝露量に換算

した 24 種の PFAS 相当曝露量を、最新の EFSA における TWI を基に 0.0044 µg/L で管理する

こととなっている。 

・24 種の PFAS の REP の設定根拠： 

    一日耐容摂取量などの健康影響評価値を設定する為に、慢性影響や様々な毒性エンドポイ

ントに対する十分な毒性情報が得られている PFAS 類は PFOA と PFOS に限られている。し

かし、その他の PFAS 化合物については、十分な毒性情報が得られないかほとんど得られない

状況である。一方、環境中においては PFOA と PFOS 以外の PFAS 類が同時に検出されるこ

とが知られており、これらすべての PFAS 類の複合曝露による健康影響を評価することが必要

であるとされ、EU からオランダの公衆衛生研究所（RIVM）に対して PFAS の複合曝露に評価

手法の開発が依頼された。当初は、PFCA 類と PFSA 類を中心に、多くの PFAS 類の毒性デー

タが得られているげっ歯類への肝臓毒性（肝臓の絶対重量、相対重量、肝肥大）を指標に REP

の検討が行われた（RIVM, 2018）が、その後、最も多くの物質でデータ解析が可能であった相

対肝臓重量のベンチマークドース（BMDL 値）を基に 16 物質の REP を設定し、データのない

物質についてはリードアクロスの手法を用いて、最終的に 23 物質の PFAS 類の REP が評価さ

れた（Bil et al., 2021）。水枠組み指令の改訂に向けて同時期に作成された PFAS_Final EQS 

Dossier では、① 最も多くの (環境) 毒性データおよび分析方法を含む豊富な物理化学的パラ

メータ、② Bil ら (2021) の論文に記載されている相対力価係数の利用可能性、③ 市販されて

いる最新の PFAS、④ 他の指令（飲料水指令および地下水指令）との整合性をもとにして、Bil

ら  (2021) の解析で REP が得られた 23 物質に 2,2-difluoro-2-((2,2,4,5-tetrafluoro-5-

(trifluoromethoxy)-1,3-dioxolan-4-yl)oxy)acetic acid (C6O4)を加えた 24 物質について、REP

が設定された。Bil ら (2021) の解析では、データのない PFAS 類については、炭素数が前後し

ている PFAS の REP を上下限とする幅を持った値として評価されているが、最新の水枠組み

指令案では、上限値と下限知の中央値を単一の REP として設定することが提案されている。ま

た、C6O4 の毒性データも不足しているが、REP は、C6O4 と GenX の肝毒性に対する NOAEL

は 1 mg/kg と同様であることや、両物質共にエーテルカルボン酸 PFAS ファミリーとして、カ
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ルボン酸とエーテル基を持つ類似の特性を共有していることから GenX と同等であると見なさ

れた。 

 

表 1．EU 水枠組み指令における PFAS 類の Relative potency factors（REPs） 

    PFAS 略名 初期の REPs 案 
最終案

REP 

Perfluorobutanoic acid PFBA 0.05 0.05 

Perfluoropentanoic acid PFPeA 0.01 ≤ RPF ≤ 0.05 * 0.03 

Perfluorohexanoic acid  PFHxA 0.01 0.01 

Perfluoroheptanoic acid PFHpA 0.01 ≤ RPF ≤ 1 * 0.505 

Perfluorooctanoic acid PFOA 1 1 

Perfluorononanoic acid PFNA 10 10 

Perfluorodecanoic acid PFDA 4 ≤ RPF ≤ 10 * 7 

Perfluoroundecanoic acid  PFUnDA 4 4 

Perfluorododecanoic acid PFDoA 3 3 

Perfluorotridecanoic acid PFTrDA 0.3 ≤ RPF ≤ 3 * 1.65 

Perfluorotetradecanoic acid PFTeDA 0.3 0.3 

Perfluorohexadecanoic acid PFHxDA 0.02 0.02 

Perfluorooctadecanoic acid PFODA 0.02 0.02 

Perfluorobutane sulfonic acid PFBS 0.001 0.001 

Perfluoropentane sulfonic acid PFPeS 0.001 ≤ RPF ≤ 0.6 * 0.3005 

Perfluorohexane sulfonic acid PFHxS 0.6 0.6 

Perfluoroheptane sulfonic acid PFHpS 0.6 ≤ RPF ≤ 2 * 1.3 

Perfluorooctane sulfonic acid PFOS 2 2 

Perfluorodecane sulfonic acid PFDS 2 * 2 

2- (Perfluorohexyl)ethyl alcohol 6:2 FTOH 0.02 0.02 

2-(Perfluorooctyl)ethanol 8:2 FTOH 0.04 0.04 

2,3,3,3-tetrafluoro-2-(heptafluoropropoxy)propionic 

acid 

HFPO-DA 

(Gen X) 

0.06 0.06 

2,2,3-trifluoro-3-(1,1,2,2,3,3-hexafluoro-3-

(trifluoromethoxy)propoxy)propanoateic acid 

ADONA 0.03 0.03 

2,2-difluoro-2-((2,2,4,5-tetrafluoro-5-

(trifluoromethoxy)-1,3-dioxolan-4-yl)oxy)acetic acid 

C6O4 0.06 * 0.06 

 ＊：リードアクロス評価 
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米国の評価動向 

・米国 EPA における PFOS および PFOA の評価： 

 PFOS と PFOA に対する我が国の暫定目標との根拠となった 2016 年の米国 EPA の評価の

改訂として、米国 EPA は、飲料水の生涯健康勧告値（2021 年）としてフェロー諸島における

疫学データ（ジフテリアワクチン接種における抗体価減少に与える影響）を基に、PFOS につ

いては 0.02ng/L、PFOA については 0.004ng/L と、従来の 3000～15000 倍も低い値を提案し

た。その後 2023 年（2024 年最終化）に第一種飲料水規則案で飲料水基準である最大許容値

（Maximum Contaminant Level：MCL）の提案では、PFOS と PFOA それぞれに４ng/L が

設定された。その際、上記の免疫影響は再評価されるとともに、免疫影響に加え、血清総コレ

ステロール値低下や低出生体重なども評価して、TDI 相当で 0.03～0.2 ng/kg/day と従来の 100

から 600 倍低い値として再評価されている。さらに、「ヒトに対しおそらく発がん性がある」と

されたこと及び発がん性の閾値に関する情報が不十分であることから、法的拘束力はないが

MCLG （Maximum Contaminant Level Goal）案としてゼロが示された。発がん性以外の影

響から見積もられる飲料水基準でも、通常の測定法による検出限界を下回ることや、水質浄化

の実現可能性などを考慮して、最終的な MCL としては４ng/L となった。また、2024 年に最終

化され第一種飲料水規則案では、PFOS と PFOA 以外に、PFNA、PFHxS、GenX の MCL が

提案されたことに加え PFNA、PFHxS、GenX に PFBS を加えた複合曝露に対する評価指標も

MCL として設定された。 

・PFNA、PFHxS、GenX および PFBS の設定根拠： 

 PFNA は、PFOA などと同様の毒性プロファイルを示し、肝臓や脂質代謝への影響に加え、

生殖発生毒性試験において、児動物に対する影響も示す（ATSDR, 2021）。しかし、生殖発生毒

性試験の数に比べ、一般毒性を評価する投与日数は 18 日程度までの短期の試験しか得られて

おらず、明確な NOAEL の設定は得られていない。ATSDR では、慢性影響に対しての MRL

（Minimum Risk Level）は算出していないが、中間曝露期間に対する MRL として、マウスの

生殖発生毒性試験における児動物の体重減少や成長遅延における NOAEL（1mg/kg/day）の曝

露用量における、曝露期間終了時の最終的な血中濃度（6.8 µg/L）から求めたヒト曝露相当量

（HED）：0.0001mg/kg/day を POD とした。これに不確実係数（UF）として種差：3、個人

差：10、データベース不足：10 の合計 300 を適用して、3 ng/kg/day を MRL と算出した。第

一種飲料水規則における MCL の算定には、曝露量として、NHANES（米国全国民健康・栄養

調査）の統計データから算出された授乳婦の体重 1kg 当たりの一日飲水量の 90 パーセンタイ

ル値（0.0469 L/kg/day）を用いて、割当率を 20％としたときの計算値：14 ng/L を丸めて健康

影響評価飲料水濃度（HBWC）として 10 ng/L を導出している。 

今回の EPA の評価では、飲水量基準を算出するときの曝露量として NHANES の統計デー

タ（2019 Exposure Factors Handbook Chapter 3, Table 3-63, NHANES 2005–2010a (USEPA, 

2019b)）から以下の表 2 に示す平均飲水量を、各 PFAS 類の POD となった毒性の評価の時期

や期間などに応じて、適切な一日飲水量を MCL の算定に用いている。 
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表 2．EPA の第一種飲料水規則案で引用したヒトの飲水量 
Population DWI-BW 

(L/kg bw-day) 
Description of Exposure Metric 

Women of 
childbearing 
age  

0.0354 90th percentile direct and indirect consumption 
of community water, consumer-only two-day 
average, 13 to < 50 years.  

Pregnant 
women  

0.0333 90th percentile direct and indirect consumption 
of community water, consumer-only two-day 
average.  

Lactating 
women  

0.0469 90th percentile direct and indirect consumption 
of community water, consumer-only two-day 
average.  

US.EPA (2024a), Table 2-1 より抜粋 

 

 PFHxS の毒性プロファイルについては、PFOS、PFOA などと同様に肝臓や脂質代謝への影

響を示す。生殖発生毒性に関しては、一世代試験で一腹当たりの仔ラット数の減少や児動物の

肝臓への影響が認められるものの、3 から 10mg/kg/day まで投与した生殖発生毒性試験におい

ては、児動物の体重や成長等について影響は認められていないという知見もある。一方、感度

の高い非発がん影響として甲状腺ホルモンに対する影響が認められており、発生毒性試験にお

いて 3 mg/kg/day 以上を投与した雄の F0 ラットにおいて、甲状腺濾胞細胞の肥大/過形成の発

生率の増加が観察されている。ATSDR では、甲状腺への影響に関しての NOAEL：1mg/kg/day

における血中濃度から換算したヒト曝露相当量：0.0047 mg/kg/day を POD とした。これに、

UF として種差：3、個人差：10、データベース不足：10 の合計 300 を適用して、20 ng/kg/day

を MRL と算出した。さらに、EPA は第一種飲料水規則における MCL の算定において、ATSDR

の MRL に対して短期曝露における影響から長期曝露への影響を担保するために追加の係数

UF：10を適用して 2 ng/kg/dayをMCL算出のための出発点とした。曝露量としては、NHANES

から求めた妊娠可能年齢の女性の体重 1kg当たりの一日飲水量の 90パーセンタイル値（0.0354 

L/kg/day）を用いて、割当率を 20％としたときの計算値 12 ng/L を丸めて 10 ng/L を HBWC 

として導出している。 

 GenX の毒性は、様々な毒性試験において PFAS 類と同様に、肝臓への影響や甲状腺等のホ

ルモン系への影響、次世代への影響などの毒性を示すが、最も感度の高い非発がん影響は肝臓

への有害作用であり、マウスの生殖発生毒性試験における肝臓への影響を根拠にした NOAEL：

0.1mg/kg/day が得られている。EPA は、この NOAEL の血中濃度から換算したヒト相当曝露

量：0.01 mg/kg/day を POD として、UF：3,000 (個人差：10、種差：3、短期曝露における影

響から長期曝露への影響を担保するために追加の係数：10、データベース不足：10)を適用して、

慢性 RfD：3 ng/kg/day を算出した。EPA はこの慢性 RfD の算出の基礎となったマウスの経口

生殖/発生毒性試験で用いられた曝露間隔を考慮し、妊娠可能年齢の女性に関する NHANES の

データから、最も飲水量の多い授乳中の女性の体重 1kg 当たりの一日飲水量の 90 パーセンタ

イル値(0.0469 L/kg/day) を曝露量として用い、割当率を 20％としたときの HBWC としての

MCL を 10 ng/L と算出した。 

 PFBS は、PFOS と同様に肝臓への影響、次世代への影響、甲状腺への影響が認められてい
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るが、最も感受性の高い非がん性作用は、妊娠マウスに投与した児動物の甲状腺への影響であ

った。生後 1 日の総血清 T4 の減少に対する HED の BMDL0.5SD値：0.095 mg/kg/day を POD

として算定した。EPA は UF として 300 (個人差：10、種差：3、データベース不足：10)を適

用して、慢性 RfD：300 ng/kg/day を算出した。EPA はこの影響が発生のライフステージで観

察されたため、亜慢性から慢性の曝露期間のための UF を適用しなかった。第一種飲料水規則

に使用する健康影響評価飲料水濃度の算定には、曝露量として NHANES から求めた妊娠可能

年齢の女性の体重 1kg 当たりの一日飲水量の 90 パーセンタイル値（0.0354 L/kg/day）を用い

て、割当率を 20％としたときの計算値：1700 ng/L を丸めて 2000 ng/L を導出した。 

尚、第一種飲料水規則の最終化にあたって、PFBS の MCL は設定しなかったが、後述するよ

うに 4 種の PFAS（PFNA、PFHxS、GenX および PFBS）の複合曝露評価を行うためのハザ

ードインデックス（HI）を計算する際の PFBS の健康影響評価飲料水濃度として適用している。 

・4 種の PFOA の HI の合計に対する MCLG の設定 

 EPA は、現在の証拠の重みから PFAS の正確な構造と機能が異なることを示唆しているが、

異なる PFAS への曝露は同一または類似の健康への有害影響をもたらす可能性がある。その結

果、PFAS への同時曝露は用量相加的な影響をもたらす可能性が高いため、用量相加的である

と評価している。そこで、上記 PFAS 類の毒性や潜在的な用量の相加性、飲料水中での検出の

可能性を考慮して、PFHxS、PFNA、GenX および PFBS の 2 種以上の混合物の MCLG の HI

として 1 を設定した。PFAS 混合物の HI は以下の式に示すように、測定された PFAS 成分濃

度を対応する健康影響評価値で割った値である HQ を合計することにより計算される。GenX、

PFBS、PFNA および PFHxS の 2 つ以上の混合物に対する最終的な PFAS 混合物 HI MCLG

は、以下の図に示す式で計算される。なお、GenX は式中 HFPO-DA で示される。 

 

図 1 EPA 第一種飲料水規則における 4PFAS 類における HIMCLG の計算法 

 

それぞれの PFAS 類の HI が 1 に等しい MCLG を設定することは、MCLG が人の健康に対す

る既知または予想される有害影響がなく、十分な安全マージンを確保するレベルに設定される

ことを EPA は保証している。但し、この EPA の方法では異なるエンドポイントのリスクを合

計しているので、得られた複合リスクは過大評価となる可能性があると思われる。 

 

国内の評価動向 

 食品安全委員会が 2023 年より PFAS 類の評価を開始し、2024 年 6 月の最終評価の公表を行

った。ここではエンドポイントの選定と採用した POD と TDI について概要を示す。PFAS 類
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の毒性は多岐にわたると考えられるが、食品安全委員会では、過去の各国の評価や最近の疫学

知見を基に、肝臓毒性、脂質代謝、免疫影響、生殖発生毒性、発がん性を中心に動物試験情報

と疫学研究情報の精査を行った。EFSA の評価では、唯一強固な知見であるとした免疫影響も

最新の報告も加味しても確かな証拠は得られていないとして、最終的に生殖発生毒性における

動物試験の結果を証拠の確かなエンドポイントと判断した。その結果 PFOA および PFOS の

生殖・発生毒性試験における児動物への影響を POD として、TDI の設定を行った。PFOS は、

ラット 2 世代生殖発生毒性試験（Luebker et al. 2005）でみられた 2 世代目の児動物における

体重増加抑制の NOAEL におけるヒト相当曝露量：0.0005～0.0006 mg/kg/day に不確実係数

30（種差：3、個人差 10）を適用し、TDI として 20 ng/kg/day を算定した。PFOA はマウス生

殖・発生毒性試験（Lau et al. 2006）でみられた胎児の前肢及び後肢の近位指節骨の骨化部位

数の減少、雄の児動物の性成熟促進の LOAEL におけるヒト相当曝露量：0.0053 mg/kg/day に

不確実係数 300（種差：3、個人差 10、LOAEL の使用：10）を適用し、TDI として 20 ng/kg/day

を算定した。この評価では PFHxS も評価対象としたが、評価を行う十分な知見は得られてい

ないことから現時点で指標値の算出はできないとした。 

なお、現状の水道水質の監視項目の評価値としては PFOA および PFOS の合計値が 50 µg/L

とされており、両物質の毒性の相加性を仮定した管理目標が設定されている。50 µg/L は個別

の PFOS および PFOA の TDI に対して割り当て率を 10％として、平均体重 50kg のヒトが 1

日 2L 飲水することを仮定したときの目標摂取量として計算された値である。しかし、食品安

全委員会の評価では、複合曝露による研究や各分子種の複合影響への寄与度に関する見が少な

いことを理由に PFOS と PFOA の個別評価のみが行われ、複合曝露評価は行われていない。一

方、これまでの PFAS 類の動物試験による研究では、上述したように共通した影響が観察され

ていることから、EU や米国の最近の評価では、共通のメカニズムの存在の可能性を考慮した

複合曝露によるリスク評価を行ってきている。PFAS 類の複合影響を直接研究した実験動物等

の研究は少ないが、妊娠ラットに一定用量の PFOS (2 mg/kg/day) と追加用量の PFOA (3–80 

mg/kg/day) を混合した可変比混合実験を行った研究（Conley ら 2022）では、児動物の体重減

少を含む複数のエンドポイントで相加的な影響のあることが示されており、PFOS と PFOA を

合算して評価、管理することの妥当性を補強できる報告もある。 

 

PFHxS 及びその他 PFAS 類の評価値に関する検討 

 食品安全委員会では、TDI の設定はなされなかったが、その他の国では PFHxS の TDI に相

当する健康影響価値は設定されている（表 3）。 

 

表 3．各評価機関における PFHxS の健康影響評価値 

評価機関 エンドポイント 
動物試験の 

NOAEL 
(mg/k/day) 

ヒト相当曝
露量 

(mg/k/day) 
UF 

健康影響評価
値

（ng/k/day） 
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ANSES 
（2017） 

ラット反復投与毒性試験と
生殖・発生毒性試験における
肝臓重量増加、肝細胞肥大
（Butenhoff et al. 2009） 

1  0.289 75 4,000 

ATSDR 
（2016） 

ラット生殖・発生毒性試験に
おける甲状腺濾胞上皮の肥
大/過形成 
（Butenhoff et al. 2009） 

1  0.0047  300 20 

EPA 
（2023） 同上 1 0.0047 3000 2 

参考
EFSA 

（2020） 

子どもの血清抗ジフテリア
抗体価の低下（Abraham et 
al. 2020） 

－ 0.63* 1 0.63* 

 *：PFOA、PFNA、PFHxS 及び PFOS の合計に対する耐容一日摂取量相当量 

 

 PFOS や PFOA と同様に、採用したエンドポイントや不確実係数の等の考え方の違いで、評

価機関の間で 4 桁以上の違いがある。EFSA の評価は 4 種の PFAS の単純合計値として健康影

響評価値が求められているので、実質的に 4 種の PFAS は同等の毒性学的なポテンシャルであ

ることを想定していることになる。しかし、EU の水枠組み指令の評価ではこの 4 種の合計値

の評価値を基準値とて採用しながら、上述したようにげっ歯類への肝臓重量の影響の強度を各

PFAS 類の相対毒性値として採用している。PFHxS の毒性強度は、PFOA に対して 0.6 の REP

（PFOA 相当毒性強度）であると評価している。しかし、米国 EPA では各 PFAS の HI を合計

して複合曝露評価を行う手法を用いているので、毒性の強度の比較は健康影響評価値の強度が

用いられていることになる。一方、健康影響評価値に採用したエンドポイントの特徴という観

点から、スルホン酸系の PFAS は甲状腺への影響が採用される傾向があると考えられた。そこ

で、PFOS と PFHxS の毒性強度の比較のために、同様の実験条件で行われた NTP の 28 日試

験の結果において、甲状腺ホルモンと肝臓重量への影響についてのベンチマークドース（BMDL）

を算出し PFOS に対する相対強度の比較を行った。その結果、PFHxS による肝臓重量への影

響は、PFOS の数分の 1 程度であったが、甲状腺ホルモン濃度への影響は、約半分から同程度

の毒性強度であることが示された。 

 

表 4．PFOS と PFHxS の NTP 試験におけるエンドポイント毎の BMDL の比較 

NTP 28 日間試験の BMDL10 PFOS PFHｘS 
対 PFOS 相対強

度 

   Total Thyroxine (μg/dL) 0.030 0.077 0.39 

   Free Thyroxine (ng/dL) 0.028 0.07 0.4 

   Total Triiodothyronine (ng/dL) 0.138 0.12 1.15 

   Liver weight (g) 0.105 0.784 0.13 

   Relative Liver weight (mg/g) 0.154 1.076 0.14 
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 また、EFSA や EPA で評価された PFAS 類についての毒性強度を REP の考え方を用いて表

5 のように整理してみた。ただし、最終的な健康影響評価値については、不確実係数が含まれ

ているので、その物質の毒性強度を単純に比較することは適切ではないと考え、健康影響評価

値導出の POD となった NOAEL の HED で比較した。 

 

表 5. PFAS 類の相対強度（PFOA=1）の比較 

*: PFOS と PFOA の PODHEDは、2016 年の動物実験の評価を用いた評価を用いた。 

 

肝臓への影響については、ラットへの PFAS 類による影響は PPARα 等を介したメカニズムも

関与していることが考えられ、ヒトよりも感受性が高く出る傾向が推定されることから、現状

ではエンドポイントは異なるものの PODHED を基にした毒性強度の方が適正な REP を求める

のに適切ではないかと思われる。現状では限られた情報ではあるが、予防的な安全管理を目的

とする観点から、PODHEDで比較した検討結果を参考とすると PFNA と PFHxS は POFA と同

程度から半分程度の毒性強度として、GenX と PFBS は 10 分の 1 程度の毒性強度として扱う

ことが妥当かもしれない。尚、これら 6 つの PFAS 類に加えて PFBA、PFPeA、PFHxA、PFHpA

も要検討項目として追加される方向であり、引き続きその他 PFAS 類の毒性情報の調査や、詳

細な毒性情報が無いときの管理方法や目標値等の検討も必要になると考えられる。 

 

2) 国内の基準値・目標値と WHO ガイドラインとの比較に関する調査： 

TCE の毒性情報と評価手法の情報整理： 

TCE の WHO（2020）の評価では、ヒトおよび動物における神経作用；動物の腎臓、肝臓、

体重への影響；動物における免疫学的効果；ヒトと動物の生殖への影響；動物における発生へ

の影響が報告されているが発がん性データは確認されておらず、非がん影響について前回 

(WHO, 2005 年)評価より低い POD が設定されている。また、新たに、内部用量を計算するた

めに PBPK モデリングが使用され、種間および種内の薬物動態変動の推定からヒト等価用量の

99 パーセンタイル (HED 99)値を得た。TDI 算出の評価では Keil et al., (2009) 、Johnson et 

al., (2003)、 Keil et al., (2009)の 3 試験が検討された。Keil et al., (2009) では、30 週間飲水

曝露後の雌マウスの胸腺重量が減少による LOAEL：0.35 mg/kg bw/day から PBPK で算出し

PFAS EU の肝臓重量に

対する REP 

米国 EPA の POD

に対する REP 

PODHED 

mg/kg/day 

POD のエンドポイント 

 

PFOS 2 1* 0.00051* 児動物への影響 

PFOA 1 1* 0.00053* 児動物への影響 

PFHxS 0.6 0.1 0.0047 甲状腺への影響 

PFNA 10 0.5 0.001 児動物への影響 

GenX 0.06 0.05 0.01 肝臓への影響 

PFBS 0.001 0.05 0.095 甲状腺への影響 
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た生涯連続曝露の HED 99：0.048 mg/kg bw/day を POD とした。Peden-Adams et al. (2006) 

では、マウスの飲水投与による発生毒性試験で児のプラーク形成細胞反応の減少および遅延型

過敏症の増加 による免疫影響に基いた LOAEL：0.37 mg/kg bw/day を POD とした。得られ

たデータでは BMD の計算や PBPK の適用は不適当であった。Johnson et al., (2003)では、ラ

ットの飲水投与による発生毒性試験で、推定母体用量>0.048 mg/kg bw/day での胎児心奇形発

生率の増加が重大な影響と特定され、BMDL01の外部投与量 0.0207 mg/kg bw/day に PBPK モ

デルを適用し HED 99 として 0.0051 mg/kg bw/day を POD とした。WHO は、個々の研究に

ついては評価上の限界があるが、3 試験で導出した TDI を総合的に評価している。Keil et al., 

(2009)の TDI は、HED 99：0.048 mg/kg bw/day に不確実係数：80（LOAEL:10、種差：2.5、

個人差：3.2）を適用し 0.0006 mg/kg bw/day とした。Peden-Adams et al., (2006)の TDI は、

LOAEL：0.37 mg/kg bw/day に、不確実係数：1000（LOAEL:1，種差:10、個人差 10）を適用

し 0.00037 mg/kg bw/day とした。Johnson et al., (2003)の TDI は benchmark response （BMR） 

1%の 95% 信頼限界の用量下限値 BMDL01の HED 99：0.0051 mg/kg bw/day に不確実係数：

8（種差：2.5、個人差：3.2）を適用し、0.00064 mg/kg bw/day とした。これらの TDI は

0.0003~0.0006 mg/kg bw/day の狭い範囲に収まった。データベースのさらなる裏付けデータ

として、ラットの中毒性腎症 (0.0003 mg/kg bw/day) とラットの腎臓重量の増加(0.0008 

mg/kg bw/day)もあることから、全体的な TDI は 0.0005 mg/kg bw/day が適切であるとした。

WHO では、体重 60 ㎏及び飲水量 2L 及び割り当て率 50%を適用して GV 値として 8 µg/L を

定めた。一方、日本の水道水の現行の基準値の導出では、胎児の心臓異常の BMDL10（0.146 

mg/kg/day)に不確実係数 100 を適用し TDI を 1.46 µg/kg/day と設定し、経口飲水分と入浴時

の吸入・経皮曝露分の合計として 70%の割り当て率、曝露量 5L、体重 50 kg を適用し次式の

通り日本の水道水の基準値を 0.01 mg/L と定めている。日本基準値算定手法の WHO の TDI を

適用すると 0.004 mg/L と試算され、現行の基準値の半分以下の値になる。令和 4 年の水質基

準逐次改正検討会の資料における過去 5 年間の水道水質データから 95－97％の地点（全 5000

～8000 地点）で現基準の 10％（0.0001 μg/L）未満であるが、現行基準の 50％を越える地点

が毎年、数地点報告されている状況と、地下水では実測最大濃度として、24 μg/L (H16)、15 

μg/L (H17)、12 μg/L(H18)、12 μg/L（H19）という地点報告もある。このような、全体的

な曝露状況や対策の可能性から基準を 0.004 mg/L としても、現状に懸念があるという状況に

ならないと考えられる。しかし、経口曝露以外の曝露寄与による割り当て率の検討や、継続的

な検出状況の検討は必要であると考えられた。 

PCE の毒性情報と評価手法の情報整理： 

 PCE の WHO（2020）による評価では、水道水中の PCE の GV は、旧 GV の 0.04 mg/L か

ら 100 mg/L へと変更された。PCE の毒性情報は、吸入曝露による毒性情報が主であり、経口

曝露による毒性情報は少なく、最新の評価で新たに追加されたデータはなかったが、低用量曝

露のヒトへの影響へ線形外挿は、最近の PBPK モデリング手法は投与経路における吸入から経

口への外挿、内部曝露量の算出に適用しうると考えられた。発がん性の評価および POD 算出

として検討されたキースタディは、JISA （1993）および NTP （1986） によるマウスおよび



124 
 

ラットを用いた PCE 吸入投与による 2 年間発がん性試験であった。PCE のマウスにおける肝

臓毒性および発がん性には、代謝物であるトリクロロ酢酸（TCA）およびジクロロ酢酸（DCA）

に由来すると考えられ、マウス＞ラット＞ヒトの順番で生成量が高く種のあることが認められ

ている。肝発がんのメカニズムには、遺伝毒性機序によるものではなく、エピジェネティック

な影響の同時メカニズムが作用する可能性があり閾値のある毒性として評価できるとされた。

用量反応評価にはベンチマークドース（BMD）法（BMDS Version 2.2 R67）を用いた 。上記

2 試験の両方で、ラットの雌雄において、自然発生率が高いものではあるが単核球性白血病の

増加が認められ、PCE 投与では単核球性白血病発生率は対照群および背景データを明らかに上

回っていたが、ヒトにおける PCE 曝露と単核球性白血病の関連は不明であったことから、発が

ん性のエンドポイントとしては肝細胞腺腫および肝細胞癌がより適切であると考えられた。発

がん性の POD は、BMR:10%の 95% 信頼限界の用量下限値 BMDL10とし、1.7 mg/kg/day が

算出された。発がん性の TDI は、BMDL10を UF：75（種差：2.5、個人差：10、発がんポテン

シャル：3）を適用して 0.023 mg/kg/day が設定された。一方、PCE は、非発がん影響として

神経毒性の感受性も高いと考えられている。神経毒性症状は、職業曝露を対象とした疫学研究

などにおいて認められたことに加え実験動物においても認められたが、疫学研究でより低用量

で毒性症状が観察されたことよりキースタディは疫学研究が選択された。しかし、多くの疫学

研究は、限定的にしか用量相関性を評価できない等の理由で除外された。結果として、Cavalleri 

A et al. （1994）が疫学研究をキースタディとして用いられた。Cavalleri A et al. (1994）は、

PCE の職業曝露と色覚障害についての疫学研究である。労働者の colour confusion index （CCI）

値の BMDL10：6.6 ppm が算出された。吸入曝露量から経口曝露量への変換には PBPK モデ

ルが利用され経口投与量としての POD：4.7 mg/kg/day が算出された。非発がん性毒性の TDI

は、経口曝露の非発がん性の POD に UF：300（データ不足:10、個人差:10、曝露期間（職業

曝露→生涯曝露）補正：3）を適用して 0.016 mg/kg/day が設定された。最終的には、GV の算

出には、閾値のある毒性として導出した発がん性毒性の TDI：0.023 mg/kg/day は、非発がん

性の TDI：0.016 mg/kg/day よりも高値であったことから、非発がん性の TDI：0.016 mg/kg/day

に体重 60 ㎏及び飲水量 2L 及び割り当て率 20%を適用して GV 値として 100 µg/L（=96µg/L）

を設定した。一方、日本では 1992 年、水道法第 4 条に基づき、PCE の水質基準値は 0.01 mg/L

以下と設定され、現在もこの基準値が維持されている。基準値の根拠の概要は、WHO 飲料水

水質ガイドライン（1984）および USEPA-HA の根拠データ（NCI ,1977） をもとに、リスク

外挿法線形多段階モデルによるライフタイム 70 年に対する発がんリスク 10-5 の評価より、水

質評価値 0.01 mg/L（＝10 µg/L）（国立環境研究所：環境基準等の設定に関する資料集

https://www.nies.go.jp/eqsbasis/water.html）とされている。令和 4 年の水質基準逐次改正検討

会の資料では、過去 5 年間に全 5661 地点で基準値の 10％を超えた地点はなく、現状の基準値

を十分に下回っていることから、WHO の最新評価を受けた改定の必要性はほとんどないもの

と考えられる。 

我が国で目標値等が設定されていない物質の検討： 

GDWQ（第 4 版）の chemical fact sheets (chapter12)から Chemical hazards in drinking-
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water の対象物質の概要、これらの対象物質について、日本の水道水質基準の各項目にあるか

を突合した。GDWQ の Chemical hazards in drinking-water の対象物質は 139 物質で、その

うち 70 物質については GV、14 物質について暫定 GV が記載されていた。残りの 55 物質につ

いては GV を設定しない理由が示されていた。Chemical hazards in drinking-water の対象物

質のうち、21 物質は日本の水質基準項目、13 物質は水質管理目標設定項目、13 物質は要検討

項 目 で あ っ た 。 ま た 、 化 審 法 の 優 先 評 価 化 学 物 質 (https://www.nite.go.jp/chem/ 

jcheck/list7.action? category=230&request_locale=ja）のうち、GDWQ の Chemical hazards 

in drinking-water に 16 物質が該当した。Chemical hazards in drinking-water の対象物質

139 物質のうち、日本の水道水質基準の各項目にない物質は 94 物質であり、そのうち環境中曝

露が見込まれる物質として化審法の優先評価化学物質を抽出したところ 5 物質；Aldicarb、

Edetic acid、Ethylbenzene、Nitrobenzene 及び Sodium dichloroisocyanurate が該当した。

GDWQ において Nitrobenzene は、水道水中で健康影響となる濃度で検出されることはほとん

どないことが言及されているが、これらの 5 物質については、日本国内の原水や水道水中での

検出の状況に応じて、検討の必要性の有無を判断すべきと考えられる。 

 

 
D. 研究発表 
１．論文発表 

該当なし 
 
２．学会発表 
 広瀬明彦、土壌・地下水汚染物質の健康影響に関する最近の話題とリスク評価の動向、第

83 回土壌汚染対策普及啓発セミナー、大阪、2024 年 9 月 27 日 
 
 
H. 知的財産権の出願・登録状況 (予定も含む．) 
１．特許取得 

該当なし 
２．実用新案登録 

該当なし 
３．その他 

該当なし 
 
I. 参考文献 
1) World Health Organization（2022）, Guidelines for drinking-water quality: fourth 

edition incorporating the first and second addenda.  
2) EFSA Panel on Contaminants in the Food Chain (EFSA CONTAM Panel) (2020) Risk 

to human health related to the presence of perfluoroalkyl substances in food. 
EFSA Journal, 18(9):6233. https://doi.org/10.2903/j.efsa.2020.6223 

3) EFSA CONTAM Panel (EFSA Panel on Contaminants in the Food Chain)(2018) 
Scientific Opinion on the risk to human health related to the presence of 
perfluorooctane sulfonic acid and perfluorooctanoic acid in food. EFSA 



126 
 

Journal,16(12):5194. https://doi.org/10.2903/j.efsa.2018.5194 
4) EU Interinstitutional File: 2022/0344(COD) Proposal for a Directive of the European 

Parliament and of the Council amending Directive 2000/60/EC establishing a 
framework for Community action in the field of water policy, Directive 
2006/118/EC on the protection of groundwater against pollution and deterioration 
and Directive 2008/105/EC on environmental quality standards in the field of 
water policy ‒ Mandate for negotiations with the European Parliament, Brussels, 
19 June 2024. https://data.consilium.europa.eu/doc/document/ST-11383-2024-
INIT/en/pdf/ 

5) SCHEER (Scientific Committee on Health, Environmental and Emerging Risks) 
(2022), Final Opinion on Draft Environmental Quality Standards for Priority 
Substances under the Water Framework Directive - PFAS, 18 August 2022. 
https://health.ec.europa.eu/publications/scheer-scientific-opinion-draft-
environmental-quality-standards-priority-substances-under-water_en 

6) Bil W, Zeilmaker M, Fragki S, Lijzen J, Verbruggen E, Bokkers B. (2021) Risk 
Assessment of Per- and Polyfluoroalkyl Substance Mixtures: A Relative Potency 
Factor Approach. Environ Toxicol Chem. 40(3):859-870. doi: 10.1002/etc.4835.  

7) RIVM (2018) Mixture exposure to PFAS: A Relative Potency Factor approach. RIVM 
Report 2018-0070M. doi: 10.21945/RIVM-2018-0070 
http://hdl.handle.net/10029/622164 

8) EU Directive 2020/2184. On the quality of water intended for human consumption 
(recast). http://data.europa.eu/eli/dir/2020/2184/oj 

9) US.EPA (2023c). PFAS National Primary Drinking Water Regulation Rulemaking. 
Final Rule. (RIN 2040-AG18). Washington, DC: Submitted for publication in the 
Federal Register April 2024.  

10) US.EPA (2024a), Maximum Contaminant Level Goals (MCLGs) for Three Individual 
Per- and Polyfluoroalkyl Substances (PFAS) and a Mixture of Four PFAS 
(FINAL), EPA-815-R-24-004 (https://www.epa.gov/system/files/documents/2024-
04/pfas-hi-mclg_final508.pdf) 

11) USEPA (2024a). Maximum Contaminant Level Goals (MCLGs) for Three Individual 
Per- and Polyfluoroalkyl Substances (PFAS) and a Mixture of Four PFAS. (EPA-
815-R-24-004). Washington, DC: EPA, Office of Groundwater and Drinking Water. 

12) USEPA (2024b). Per- and Polyfluoroalkyl Substances (PFAS) Occurrence & 
Contaminant Background Support Document for the Final PFAS National 
Primary Drinking Water Regulation. (EPA-815-R-24-013). Washington, DC: EPA, 
Office of Groundwater and Drinking Water.  

13) USEPA (2024c). OW Final Maximum Contaminant Level Goals (MCLGs) for 
Perfluorooctanoic Acid (PFOA) and Perfluorooctane Sulfonic Acid (PFOS) in 
Drinking Water. (EPA-815-R-24-010). Washington, DC: EPA, Office of Water. 

14) USEPA (2021c). Human Health Toxicity Values for Hexafluoropropylene Oxide 
(HFPO) Dimer Acid and Its Ammonium Salt (CASRN 13252-13-6 and CASRN 
62037-80-3). Also Known as “GenX Chemicals.”. (EPA/822/R-21/010). Washington, 
DC: EPA Office of Water, Health and Ecological Criteria Division. 
https://www.epa.gov/chemical-research/human-health-toxicity-assessments-genx-
chemicals 

15) USEPA. (2021d). Human Health Toxicity Values for Perfluorobutane Sulfonic Acid 
(CASRN 375-73-5) and Related Compound Potassium Perfluorobutane Sulfonate 
(CASRN 29420-49-3). (EPA/600/R-20/345F). Washington, DC: EPA Office of 



127 
 

Research and Development. https://cfpub.epa.gov/ncea/risk/recordisplay.cfm? 
16) ATSDR (Agency for Toxic Substances and Disease Registry). (2021). Toxicological 

Profile for Perfluoroalkyls. Atlanta, GA: U.S. Department of Health and Human 
Services, Public Health Service, Agency for Toxic Substances and Disease 
Registry. https://wwwn.cdc.gov/TSP/ToxProfiles/ToxProfiles.aspx?id=1117&tid=237 

17) USEPA. (2016a). Health effects support document for perfluorooctane sulfonate 
(PFOS) [EPA Report]. (EPA 822-R-16-002). Washington, DC: U.S. Environmental 
Protection Agency, Office of Water, Health and Ecological Criteria Division. 
https://www.epa.gov/sites/production/files/201605/documents/pfos_hesd_final_508.
pdf  

18) USEPA. (2016b). Health effects support document for perfluorooctanoic acid (PFOA) 
[EPA Report]. (EPA 822-R-16-003). Washington, DC: U.S. Environmental 
Protection Agency, Office of Water, 30 Health and Ecological Criteria Division. 
https://www.epa.gov/sites/production/files/201605/documents/pfoa_hesd_final-
plain.pdf  

19) NTP (2022) NTP Technical Report on the Toxicity Studies of Perfluoroalkyl Sulfonates 
(Perfluorobutane Sulfonic Acid, Perfluorohexane Sulfonate Potassium Salt, and 
Perfluorooctane Sulfonic Acid) Administered by Gavage to Sprague Dawley 
(Hsd:Sprague Dawley SD) Rats (Revised), Toxicity Report 96. August 2019. 
Revised July 2022. https://ntp.niehs.nih.gov/sites/default 
/files/ntp/htdocs/st_rpts/tox096_508.pdf 

20) Luebker DJ, Case MT, York RG, Moore JA, Hansen KJ, Butenhoff JL. (2005) Two-
generation reproduction and cross-foster studies of perfluorooctanesulfonate 
(PFOS) in rats. Toxicology. 215(1-2):126-48. doi: 10.1016/j.tox.2005.07.018. 

21) Lau C, Thibodeaux JR, Hanson RG, Narotsky MG, Rogers JM, Lindstrom AB, Strynar 
MJ. (2006) Effects of perfluorooctanoic acid exposure during pregnancy in the 
mouse. Toxicol Sci. 90(2):510-8. doi: 10.1093/toxsci/kfj105. 

22) Conley JM., Lambright CS., Evans N, Medlock-Kakaley E, Dixon A, Hill D, McCord J, 
Strynar MJ., Ford J, Gray Jr.EL.(2022). Cumulative maternal and neonatal 
effects of combined exposure to a mixture of perfluorooctanoic acid (PFOA) and 
perfluorooctane sulfonic acid (PFOS) during pregnancy in the Sprague-Dawley 
rat.Environment International, 170, 107631, 
https://doi.org/10.1016/j.envint.2022.107631. 

23) Johnson PD, Goldberg SJ, Mays MZ, Dawson BV (2003). Threshold of 
trichloroethylene contamination in maternal drinking waters affecting fetal heart 
development in the rat. Environ Health Perspect. 111(3):289–92. 

24) Keil DE, Peden-Adams MM, Wallace S, Ruiz P, Gilkeson GS (2009). Assessment of 
trichloroethylene (trichloroethylene) exposure in murine strains genetically-prone 
and non-prone to develop autoimmune disease. J Environ Sci Health A Tox 
Hazard Subst Environ Eng. 44:443–53. 

25) Peden-Adams MM, Eudaly JG, Heesemann LM, Smythe J, Miller J, Gilkeson GS, et 
al. (2006). Developmental immunotoxicity of trichloroethylene (trichloroethylene): 
studies in B6C3F1 mice. J Environ Sci Health A Tox Hazard Subst Environ Eng. 
41:249–71. 

26) WHO（2020）Trichloroethene in drinking water, Background document for 
development of WHO Guidelines for drinking-water quality 

27) Cavalleri A et al.（1994）, Perchloroethylene exposure can induce colour vision loss. Neurosci 

Lett. 179（1–2）:162–6. 



128 
 

28) JISA （1993） Japan Industrial Safety Association（JISA）:Carcinogenicity study of 

tetrachloroethylene by inhalation in rats and mice. Kanagawa: JISA （Data No. 3-1） 

29) NCI（1977）: Bioassay of tetrachloroethylene for possible carcinogenicity. National Cancer 
Institute. U.S.Department of Health, Education, and Welfare, Public Health Service, National 
Institutes of Health, DHEW Publ （NIH） 1977; 77-813 

30) Nong A （2013）. Physiologically-based pharmacokinetic （PBPK） modeling of 

tetrachloroethylene （PERC） exposure in drinking-water. Ottawa, Ontario: Health 

Canada、unpublished 

31) NTP（1986） National Toxicology Program （NTP）: Toxicology and carcinogenesis studies of 

tetrachloroethylene （perchloroethylene） （CAS No. 127-18-4） in F344/N rats and 

B6C3F1 mice （inhalation studies）. Research Triangle Park, North Carolina: United States 

Department of Health and Human Services, National Institutes of Health （NTP TR 311）. 

32) WHO（2003）Tetrachloroethene in drinking water, Background document for development of 
WHO Guidelines for drinking-water quality 

33) WHO（2020）Tetrachloroethene in drinking water, Background document for development of 
WHO Guidelines for drinking-water quality 

34) 国立環境研究所、環境基準等の設定に関する資料集 ２.水質（２）人の健康の保護に関す

る環境基準及び要監視項目（公共用水域）③項目ごとの基準値及び設定根拠、テトラ

クロロエチレン https://www.nies.go.jp/eqsbasis/water.html 



129 

 
受託調査研究  

「令和６年度水道水及び原水における化学物質等の実態を踏まえた 

水質管理の向上に資する調査検討業務」 
 

水質分析法に関する研究 
 

研究分担者 小林憲弘 国立医薬品食品衛生研究所 

  高木 総吉 （地独）大阪健康安全基盤研究所 

研究協力者 内山 奈穂子 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 

荒川 美彩 国立医薬品食品衛生研究所 

石川 愛 国立医薬品食品衛生研究所 

古川 浩司 一般財団法人 三重県環境保全事業団 

原 郁夫 大阪市水道局水質管理研究センター 

坂田 脩 埼玉県衛生研究所 

峯岸 俊貴 埼玉県衛生研究所 

中村 弘揮 一般財団法人岐阜県公衆衛生検査センター 

岩間 紀知 一般財団法人岐阜県公衆衛生検査センター 

大窪 かおり 佐賀県衛生薬業センター 

山本 梓 佐賀県衛生薬業センター 

金子 丈志 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 

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 

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 

大貫 文 東京都健康安全研究センター 

粕谷 智浩 一般財団法人 千葉県薬剤師会検査センター 

松澤 悠 一般財団法人 千葉県薬剤師会検査センター 

山口 和彦 一般財団法人 千葉県薬剤師会検査センター 

中嶋 京介 横須賀市上下水道局 技術部浄水課 

林 千恵子 千葉県衛生研究所 

小倉 裕子 千葉県衛生研究所 

森口 知彦 埼玉県水質管理センター 

三上 雅人 埼玉県水質管理センター 

川崎 光一 川崎市上下水道局水管理センター 

吉田 仁 （地独）大阪健康安全基盤研究所  

安達 史恵 （地独）大阪健康安全基盤研究所  

赤木 航 （地独）大阪健康安全基盤研究所  

小池 真生子 （地独）大阪健康安全基盤研究所  

河相 優子 （地独）大阪健康安全基盤研究所  

山本 剛 米子市水道局 
 

 



130 

要旨 

水質分析法に関する研究として，水質分析をより簡便・迅速かつ高精度に分析できる新規分

析法を開発するとともに，平常時および異常発生時の簡便かつ網羅的な水質スクリーニングを

行うことができる分析手法について検討した。また，これらの分析法の妥当性評価を行うとと

もに，水道事業体，登録検査機関，地方衛生研究所等に普及させることで，水質検査機関の分

析技術の向上と水質監視体制の強化を図ることを目的とし，今年度は下記の 7 課題を実施した。 

1．GC/MS スクリーニング分析法による河川水中農薬の実態調査と標準検査法との比較では，

通知法と GC/MS スクリーニング分析法を用いて河川水中農薬の実態調査を行い，各手法にお

ける同定結果および定量値を比較検討した。河川水中農薬の GC/MS スクリーニング分析にお

いて，適切なメンテナンスにより装置状態が維持できていれば大部分の農薬については良好な

定性・定量精度が得られることが示された。 

2．標準品が入手困難な農薬類の測定方法の検討では，(5Z)-オリサストロビンを含む異性体等

が検査対象となっている農薬を対象に，標準品を用いずに GC-MS で定性・定量を行う分析手

法について検討した。本定量法は，異性体やオキソン体を含む多くの農薬に適用可能であり，

標準品の入手が困難な場合の定量方法として有用と考えられた。 

3．かび臭物質（ジェオスミン・2-MIB）の固相抽出-LC/MS/MS 分析条件の検討では，既報を

基にかび臭物質（ジェオスミン・2-MIB）の LC/MS/MS 分析条件を検討した。N 含有メタクリ

レート・スチレン・ジビニルベンゼンポリマー固相を用いた固相抽出法と，LC/MS/MS（APCI）

による測定により，良好な結果が得られたことから，本分析法は告示法として採用できると考

えられた。 

4．PFOS および PFOA 分岐異性体の定量誤差に関するバリデーション試験では，様々なモニ

ターイオンで直鎖体と分岐異性体の標準品を 20 機関で測定し，モニターイオンの違いによる直

鎖体と分岐異性体の感度の違い（RRF）について知見を得た。 

5. サロゲートの使用による回収率を補正する分析法に関する検討では，サロゲートを使用す

る検査方法において，補正前の回収率がどの程度必要かを検証した。国立衛研において，PFAS80

物質の前処理方法を検討した際のデータを用いて，サロゲート補正前の回収率と，補正後の回

収率（真度）との相関関係を調べた結果，サロゲート補正を行う場合においても，補正前の回

収率として最低でも 25%は必要になると考えられた。 

6. 液体クロマトグラフ‐四重極飛行時間質量分析計（LC-QTOFMS）を用いた負イオン化モ

ードで測定可能な農薬類スクリーニング分析法の定量精度について評価を行った結果，検量線

の再現性，前処理の評価，および実試料での定量精度において概ね良好な結果が得られた。 

7. LC-QTOFMS を用いたスクリーニング分析法の定量精度について，PFAS を対象に評価を行

った。また，汎用性の高い液体クロマトグラフ‐トリプル四重極型質量分析計（LC-MS/MS）を

用いたスクリーニング分析法の定量精度についても評価を実施した。その結果，LC-QTOFMS お

よび LC-MS/MS のいずれのスクリーニング分析法においても，実試料での定量精度は概ね良好

であった。対応する内部標準物質がない場合には誤差が大きくなる傾向がみられたが，多くの

化合物において，その誤差はスクリーニング分析として許容範囲内であった。 
 
A. 研究目的 

日本では水道水中の農薬の検査は通常，環境省から示されている標準検査法（通知法）1)に基

づいて行われているが，検査に多大なコストや労力を要する。農薬は水質管理上留意すべき「水

質管理目標設定項目」に位置付けられており 2), 3)，水道事業体等の検査機関は環境省から示さ

れた検査対象農薬リスト 3), 4)を参考に浄水から検出可能性がある農薬を各々で選定し 5)，原則と

して各農薬の目標値の 1/100 まで測定することが求められている 1)。検査機関によっては 100 種

類以上の農薬をガスクロマトグラフィー質量分析(GC/MS)6)–8)あるいは液体クロマトグラフィ
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ー質量分析(LC/MS)9)–12)による一斉分析を用いて検査を行っていることから，毎回の標準液調製

や検量線作成には長時間を要する。そこで我々は，GC/MS を用いて標準品を用いずに簡便かつ

網羅的に多成分の分析を行うことができるターゲットスクリーニング分析（以下，スクリーニ

ング分析）の水道水質検査への適用を検討してきた 13)–16)。スクリーニング分析とは，検査対象

物質の保持時間（RT），マススペクトル，検量線等の情報を予めデータベースに登録し，検査時

には標準液を調製せず，検査試料を全イオンモニタリング（TIM）で測定して，データベースの

登録情報を基に定性・定量を行う方法である 17)–20)。これまで我々は 168 農薬のデータベースを

構築し，作成したデータベースの定性・定量精度を検証した 16)。また，河川水試料を用いて固

相抽出により調製した試験液を，検量線用標準液を用時調製した場合とスクリーニング分析法

を適用した場合の定性・定量結果を比較することで，スクリーニング分析の有用性を検証した。

ただし，調査試料は 5 試料のみと限定的かつデータベース作成直後の調査であったため，装置

を継続的に使用した場合の定量精度について知見を得ることはできなかった。既報 21)では，装

置の継続使用によって感度が低下すると定量誤差が大きくなることが報告されていることから，

スクリーニング分析の定性・定量精度について更なる評価が必要と考えられる。そこで今回は，

通年にわたって河川水中農薬の実態調査を行うことで，GC/MS スクリーニング分析による解析

結果と通知法による解析結果との比較を行った（課題 1）。 

水質管理目標設定項目に含まれる農薬類の中には，標準品が入手困難，あるいは非常に高価

なものが存在する。例えば，「対象農薬リスト掲載農薬類」のオリサストロビンは，「代謝物で

ある(5Z)-オリサストロビンの濃度も測定し，原体の濃度と(5Z)-オリサストロビンの濃度を原体

に換算した濃度を合計して算出すること」が「水質管理目標設定項目の検査方法」に記載され

ているが，(5Z)-オリサストロビン標準品を国内で唯一販売している富士フイルム和光純薬にお

いて在庫切れ（原料が入手できないため製造中止）となり，今後は通知法に従った分析が不可

能になることが予想される。このような農薬類については，標準品を用いずに定性・定量可能

な分析手法の早期確立が求められることから，(5Z)-オリサストロビンを含む異性体等が検査対

象となっている農薬を対象に，標準品を用いずに定性・定量を行う分析手法について検討した

（課題 2）。 

近年，GC-MS のキャリアーガスとして用いるヘリウムガスの供給不足が続いており，一部の

検査機関では入手困難となっていることから，GC-MS を用いる検査方法の代替法が必要となっ

ている。水道協会雑誌に固相抽出-LC-MS/MS によるカビ臭物質の同時分析法が報告された 28）。

本分析法は，水道水中のジェオスミンと 2-MIB を固相抽出後に LC-MS/MS（APCI 法）で分析

する方法である。告示法として設定されれば非常に有用だが，様々な機種の LC-MS/MS や，様々

な地域の水道水に適用できるかどうかはまだ検証されていないため，分析条件の最適化と妥当

性評価を行った（課題 3）。 

国民の関心が高まっている水道水中の有機フッ素化合物 PFOS・PFOA の検査方法に関する検

討として，PFOS および PFOA 分岐異性体の定量誤差に関するバリデーション試験を実施した。

PFOS・PFOA の直鎖・分岐異性体それぞれの測定に適したモニターイオンが報告されている 29)

ものの，異性体毎に異なるモニターイオンを用いて測定することは時間・労力を考えた場合に

現実的ではなく，測定しても分岐異性体の標準品を入手して検量線を作成しなければ正確な定

量値が得られない。そこで，様々なモニターイオンで直鎖体と分岐異性体の標準品を測定し，

モニターイオンの違いによる直鎖体と分岐異性体の感度の違い（RRF）について知見を得るこ

とで，得られた情報を基に分岐異性体の濃度を正確に定量するための分析条件を提案すること

を目的とした（課題 4）。 

水道水質検査方法では，妥当性評価ガイドラインにより真度（70~130%）・併行精度(≦10% or 

20%)の目標が示されている。サロゲート（内標）を使用する前処理を行う項目（例えば 1,4-ジ

オキサン，陰イオン界面活性剤，PFOS，PFOA，PFHxS）において，サロゲート補正前の検査対
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象物質の回収率に関する規定はない。しかし，サロゲートによって検査対象物質の回収率が補

正できる検査方法であっても，補正前の回収率が低い場合，良好な検査精度が得られない可能

性がある。そこで，サロゲートを使用する検査方法において，補正前の回収率がどの程度必要

なのかを検証した（課題 5）。 

液体クロマトグラフ‐四重極飛行時間質量分析計（LC-QTOFMS）を用いて農薬類を対象とし

たスクリーニング分析用のデータベースを構築し，その定量精度を評価した結果，実試料に対

して適用可能であることを明らかにした 32)。しかし，これまでに評価を行った農薬類は正イオ

ン化モードでのみ測定可能なものであったため，本研究では負イオン化モードのデータベース

を構築し，その定量精度を明らかにすることを目的として，検量線の再現性，添加回収実験に

よる前処理法の評価，および河川水等の実試料を用いた定量精度の評価を行った。（課題 6）。 

近年問題となっている PFAS について，汎用性の高い液体クロマトグラフ‐トリプル四重極

型質量分析計（LC-MS/MS）用のデータベースを構築し，検量線の再現性を評価してきた 33)。

しかし，実試料に対する定量精度は不明であったため，本研究ではその評価を行った。さらに，

LC-MS/MS と比較してより正確な定性情報が得られる LC-QTOFMS 用のデータベースについて

も構築し，検量線の再現性および実試料に対する定量精度を評価した。（課題 7）。 
 
B. 研究方法 

1．GC/MS スクリーニング分析法による河川水中農薬の実態調査と標準検査法との比較 

1.1 対象物質 

既報 16)においてデータベースを作成した 168 農薬を本研究の対象とした。対象物質の選定に

当たっては，環境省が水道水質検査の対象としてリストアップしている農薬 3), 4)に，これらの

異性体やオキソン体等を加えた 260 種のうち，標準品が入手でき，GC/MS で分析可能なものを

選択した。分析時に添加する内部標準物質（内標準）は通知法 1)に記載されているアントラセ

ン-d10，9-ブロモアントラセンおよびクリセン-d12 の 3 種を用いた。 
 
1.2 標準物質・試薬 

各農薬の標準品は，残留農薬試験用（富士フイルム和光純薬）を用い，小林ら 7)が調製した混

合標準液（各 10 mg/L）を本研究でも使用した。内標準は 3 種混合内部標準液（各 100 µg/mL，

富士フイルム和光純薬）を用いた。ジクロロメタンは残留農薬・PCB 試験用（富士フイルム和

光純薬）を，精製水はミリ–Q SP standard (Merck Millipore 製) により精製したものを使用した。 
 
1.3 検量線用標準液の調製 

農薬混合標準液 100 µL をジクロロメタンで希釈して各 1 mg/L および 0.1 mg/L の標準液を調

製した。また，3 種混合内部標準液 100 µL をジクロロメタンで希釈して 10 mL とし，各 1 mg/L

の内部標準液を調製した。上記の農薬混合標準液（各 10 mg/L，1 mg/L および 0.1 mg/L）の一

定量を GC/MS 測定用バイアルに採り，3 種内部混合標準液（1 mg/L）100 µL を添加後，ジクロ

ロメタンで 1000 µL に定容し，各農薬 0.01，0.02，0.05，0.1，0.2，0.5，1 および 2 mg/L の検量

線用標準液を調製した。 
 
1.4 GC/MS 分析 

ガスクロマトグラフは Agilent 8890 GC，質量分析計はシングル四重極型の Agilent 5977B（い

ずれもアジレント・テクノロジー株式会社）を用い，既報 16)と同じ条件で GC/MS 分析を行っ

た。最初に，2021 年 3 月に 168 農薬のスクリーニング分析データベースを作成した 16)。その

後，同年 5 月〜8 月の各月に 1 回ずつ，多摩川 11 地点において河川水中農薬の実態調査を行っ

た。また，実態調査の期間中に 1 回，調査終了後に 3 回，装置状態の評価のために再度，168 農
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薬の検量線作成を行った。すなわち，検量線はデータベース作成時を含め，合計 5 回作成した。

4 回目と 5 回目の検量線作成の前には，それぞれ異なる装置メンテナンスを行った。初回のメ

ンテナンスは，GC 注入口インサートを新品に交換した。2 回目のメンテナンスは，GC と MS

部の両方のメンテナンス（フルメンテナンス）を行った。すなわち，GC のメンテナンスとして，

注入口インサートと注入口底部に相当するゴールドシールを新品に交換し，GC カラムの注入

口側および MS 側の先端を約 15 cm 切断した。MS 部のメンテナンスとして、酸化アルミニウ

ム粉末を用いたイオン源表面の研磨と超音波洗浄を行った。 
 
1.5 河川水中農薬の実態調査 

2021 年 5 月〜8 月の各月に 1 回ずつ，多摩川本流及び支流の合計 11 地点で河川水試料中の農

薬を測定した。採水試料は下記の手順で基本的には通知法 1)に従った固相抽出による前処理を

行い，GC/MS 分析用の試験溶液を調製した。前処理操作の概要を以下に示す。ジクロロメタン，

メタノール及び精製水それぞれ 5 mL で活性化した 2 つの固相カラム Sep-Pak Plus PS-2 と Oasis 

HLB Plus（いずれも Waters）をそれぞれ上下に連結して，河川水試料を PS-2 側から 10 mL/min

で通水した。通水後，30 分以上窒素を通気させて固相カラムを脱水し，ジクロロメタン 5 mL

で固相を連結したまま通水方向とは逆から溶出した。溶出時には無水硫酸ナトリウムを充填し

たカラムを通過させ溶出液を脱水し，溶出液を試験管に回収した。溶出液に窒素ガスを緩やか

に吹き付けて 0.5 mL 以下まで濃縮し，3 種混合内部標準液（10 mg/L）10 µL を加えジクロロメ

タンで 1 mL に定容したものを試験溶液とした。 
 
1.6 GC/MS データ解析 

GC/MS 測定データの解析には MassHunter Quantitative Analysis（アジレント・テクノロジー株

式会社）を用い，同一試料に対して通知法に従った定性・定量と，スクリーニング分析法の定

性・定量の両方を適用した。RT 差が±0.1 min 以内で SN 比 3 以上のピークを解析対象とした

が，目視で明らかなピークとして認められない場合は解析対象外とした。解析対象としたピー

クに対し，標準品を用いて予め最適化した以下のピーク同定基準（表 1-1）を適用して通知法お

よびスクリーニング分析法の両方で各農薬のピークとして同定できるかどうかを判定した。 

通知法では，河川水試料と検量線用標準液との RT の差と，定量イオンに対する確認イオン

の強度比（QT 比）の 2 つの情報に基づいてピーク同定を行った。すなわち，RT 差が 0.05 min

（3 秒）以内かつ，強度の高い 2 つの確認イオンの QT 比がいずれも同一シーケンス内の検量線

用標準試料から得られた QT 比の 50〜200%以内である場合に農薬ピークとして同定した。農薬

と同定されたピークは対応する内標準との面積比を求め，同一シーケンス内で測定した検量線

用標準試料から作成した検量線から濃度を算出した。 

一方，スクリーニング分析法では検量線用標準試料のクロマトグラムは確認せず，EU の残留

農薬分析に関わるガイドライン SANTE11312:2021 v223)を参考として河川水試料とデータベー

ス登録情報のクロマトグラムおよびマススペクトルを比較し，予測 RT の差，検証済みイオン

数，マススペクトル一致スコアの 3 つの情報に基づいてピーク同定を行った。ここで検証済み

イオン数とは，各農薬における定量イオンと確認イオンのうち、SN 比とピーク形状の一致度を

表す共溶出スコア（最大値 100）が 70 以上のイオンの数を差す。また，一致スコアは，デコン

ボリューション 24)により取得した試料のマススペクトルとデータベースのマススペクトルとの

一致度（最大値 100）を指し，検証済みイオン数が 2 以上かつ一致スコアが 50 以上の場合に農

薬ピークとして同定した。農薬と同定されたピークは対応する内標準との面積比を求め，デー

タベースに登録された検量線を用いて濃度を算出した。 
 
2．標準品が入手困難な農薬類の測定方法の検討 
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2.1. 対象物質 

対象農薬リスト掲載農薬類，要検討農薬類，その他農薬類，除外農薬類の中で，異性体，オ

キソン体，あるいは代謝物を含めて検査することが規定されている 18 農薬（合計 41 成分）を

対象として評価した。 
 
2.2. 検量線の作成 

上記の 18 農薬 41 成分の標準物質を入手し，各農薬 0.01，0.02, 0.05, 0.1，0.2, 0.5, 1, 2 mg/L の

8 段階の標準液を調製して，JMS-Q1050GC（日本電子）を用いて検量線を作成した。装置状態

の違いによる検量線の違いについても評価するため，測定は 2017 年から 2021 年にかけて合計

5 回行い，各検量線から算出した定量値にどの程度の差が見られるかを評価した。 
 
2.3. 保持時間の予測手法の検討 

検査対象物質の標準物質を用いない場合，その保持時間を正確に予測することができなれば，

誤同定・不検出となる可能性がある。そこで，検量線作成時にデータベース作成時に測定した

n-パラフィンの保持時間（RT）から各農薬の保持指標（RI）を算出して活用することで，各試

料中の農薬ピークの保持時間を予測する方法が適用できるかどうか検討した。 
 
3．かび臭物質（ジェオスミン・2-MIB）の固相抽出-LC/MS/MS 分析条件の検討 

3.1. LC/MS/MS 分析条件の検討 

ジェオスミン，2-MIB，ジェオスミン-d3 の個別標準液を用いて，MRM および SIM モードで

のモニターイオンと分析条件の最適化を行なった。また，念のため 2,4,6-TCA-d3 の標準品も測

定し，LC/MS/MS で分析可能かどうかを検討した。 

各物質の個別分析条件を確立後，対象物質の一斉分析条件を設定し，SOP に記載の濃度範囲

（0.4~8 μg/L）で検量線を作成し，良好な感度が得られるかどうかを確認した。 
 
3.2. 前処理方法の検討 

船附ら 28）の方法を基に，前処理方法の検討を行った。検水の通水量は 500 mL とし，逆相系

の固相カラム 3 種（Sep-Pak C18，Sep-Pak PS-2，Oasis HLB，いずれも Waters）を用いて，流速

20 mL/min で通水した。精製水 10 mL を流した後，窒素ガス通気で固相カラムを乾燥させた。

固相カラムを逆方向に接続し，通水方向と逆からメタノール 1 mL を注入して 2 分間静置後，

加圧してメタノールを押し出して試験管に約 1 mL を採った。これに窒素ガスを吹き付けて 0.5 

mL に濃縮し，メタノールを加えて 1 mL に定容し，試験溶液とした。 

かび臭物質（ジェオスミン，2-MIB）は揮発性が高いことから，窒素吹付けによる固相カラム

の乾燥と溶出液の濃縮が，各化合物の回収率に与える影響について検討した。次に，最適化し

た分析条件で，国立衛研の水道水にジェオスミン・2-MIB を各 1 および 10 ng/L となるように

添加し，前処理した試料を測定した。 
 
4．PFOS および PFOA 分岐異性体の定量誤差に関するバリデーション試験 

4.1. 対象物質 

 直鎖 PFOS・PFOA（L），1M, 3M, 4M, 5M, 6M, 55DM, 45DM+35DM 分岐異性体を対象とした。 
 
4.2. バリデーション試験の方法 

 バリデーション試験の参加機関は，国立衛研から送付する PFOS・PFOA 直鎖（L），分岐異性

体（1M, 3M, 4M, 5M, 6M, 55DM, 45DM+35DM）の個別標準液（1-10 μg/L）を LC/MS/MS で測

定し，面積値を報告書に記入して提出した。各試料は 3 回ずつ測定した。各機関の条件を揃え
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るため，検量線用標準液は図 4-3 に示す順序で測定することとした。各試料 1 回ずつ（1 サイク

ル）測定し（45 試料），これを各試料 3 回（3 サイクル）測定した。また，必要に応じてキャリ

ーオーバー確認用ブランク試料は複数回測定した（2 回ずつ測定すると 1 サイクル 53 試料にな

る）。 
 
4.3. 解析方法 

国立衛研に加えて，地方衛生研究所，水道事業体，登録検査機関，装置メーカー等の合計 20

機関が本バリデーション試験に参加した（水道水質分析法分科会から参加した機関は，国立衛

研，三重県環境保全事業団，川崎市上下水道局，東京都健康安全研究センター，神奈川県衛生

研究所，埼玉県衛生研究所，大阪市水道局，岐阜県公衆衛生検査センター，埼玉県水質管理セ

ンター，千葉県薬剤師会検査センター，佐賀県衛生薬業センター，横須賀市上下水道局，大阪

健康安全基盤研究所の 13 機関であった）。 

各異性体の検量線の傾きと，L-PFOS（PFOA の場合は L-PFOA）の検量線の傾きとの比を算

出し，これを各分岐異性体の直鎖体との相対感度比（RRF）とした。 
 
5. サロゲートの使用による回収率を補正する分析法に関する検討 

国立衛研において，PFAS80 物質の前処理方法を検討した際のデータ（サロゲートは 30 物質

を使用）を用いて，サロゲート補正前の回収率と，補正後の回収率（真度）との相関関係を調

べた。 
 
6. 農薬類の負イオン化モードのスクリーニング分析法の定量精度の評価 

6.1. 対象物質 

負イオン化モードのデータベース用の内部標準物質（IS）として市販の農薬の d 体 4 種と 13C

体 1 種（2,4-D-d5，MCPA-d3，フィプロニル-13C4，ベンタゾン-d7，メコプロップ（MCPP）-d6）

を使用した。データベース構築対象農薬として 25 種（2,4-D （2,4-PA），MCPA，アシュラム，

イナベンフィド，エチプロール，ジウロン（DCMU），ジクロルプロップ，シデュロン，ジフル

ベンズロン，ダイムロン，チアジニル，チフルザミド，トリクロピル，ハロスルフロンメチル，

フィプロニル，フサライド，フラザスルフロン，フルアジナム，フルスルファミド，プロパニ

ル （DCPA），プロピザミド，ベンスリド（SAP），ベンスルフロンメチル，ベンタゾンおよびメ

コプロップ（MCPP））に，近年使用量の増加が報告されているメソトリオンを追加した。 
 
6.2 試薬および装置 

農薬類の混合標準液として富士フイルム和光純薬製 66 種農薬混合標準液水質-1-2，28 種農薬

混合標準液水質-3，63 種農薬混合標準液水質-4，29 種農薬混合標準液水質-9 および残留農薬試

験用メソトリオン標準品を使用した。メソトリオンについては，メタノールで 500 mg/L に調製

したものを使用した。IS として 2,4-D-d5（C/D/N Isotopes inc.），MCPA-d3（Dr.Ehrenstorfer），フ

ィプロニル-13C4（MERCK），ベンタゾン-d7（林純薬工業），メコプロップ（MCPP）-d6（100 mg/L

メタノール溶液，MERCK）を使用した。LC-QTOFMS は ZenoTOF 7600（Sciex）を使用した。 
 
6.3. 分析条件 

移動相は 5 mmol/L 酢酸アンモニウム溶液と 5 mmol/L 酢酸アンモニウムメタノール溶液とし，

カラムは Inertsil ODS-4 HP（3 μm, 2.1×150 mm）（ジーエルサイエンス）を使用した。イオン

化法は ESI-ネガティブ，測定モードは Sequential Window Acquisition of All Theoretical Fragment 

Ion Spectra（SWATH）とし，走査範囲は TOF-MS は 50～1000 Da，TOF-MS/MS は 50～1000 Da

とした。コリジョンエネルギーは 20～50 の範囲で掃引した。 
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6.4. 検量線の再現性 

検量線の再現性を評価するために，検量線を 2024 年 10 月から 12 月にかけて 3 回作成した。

作成した検量線の傾きについて相対標準偏差（RSD）を求め，再現性を評価した。 
 
6.5. 前処理方法の評価 

前処理方法の評価として添加回収実験を行った。実験に用いた水道水は大阪健康安全基盤研

究所（大阪市）の給水栓水，河川水試料は淀川河川水を使用した。添加濃度は，河川水に含ま

れる農薬類濃度を勘案し，100 ng/L に設定した。試料の前処理方法は，正イオン化モードの農

薬類と同様に Kadokami らの方法に従い固相抽出法とした 33, 34)。定量はデータベースの検量線

情報を使用せず，試料測定日に標準液を測定して作成した検量線を用いて濃度を算出した。 
 
6.6. 実試料に対する定量精度の評価 

実試料に対する定量精度の評価には，2024 年 7 月から 8 月に採水された水道水 1 試料，水道

水源河川水 19 試料，それ以外の河川水 5 試料および下水放流水 3 試料を使用した。これらの試

料について前処理を行い，LC-QTOFMS で測定後にデータベースにより定量した。同時に標準

液の測定も行い検量線を作成し，この作成した検量線での定量値と比較した。 
 
7. PFAS のスクリーニング分析法の定量精度の検証 

7.1. 対象物質 

 LC-MS/MS 用の対象化合物はすでにデータベースを構築している 21 物質とし，LC-QTOFMS

用の対象化合物はアメリカ合衆国やヨーロッパの状況を考慮し，34 物質とした（表 7-1）。 
 
7.2. 試薬および装置 

 PFAS の標準液は Wellington Laboratories 製の PFAC-MXC，EPA-533PAR，L-PFUdS，L-PFTrDS，

IS として MPFAC-C-ES を使用した。LC-MS/MS は Xevo TQ-S micro（Waters），LC-QTOFMS は

ZenoTOF 7600（Sciex）を使用した。 
 
7.3. 前処理方法 

 前処理方法は水質管理目標設定項目の検査方法（平成 15 年 10 月 10 日付け健水発第 1010001 

号（最終改正 令和 6 年 3 月 21 日））に従った。 
 
7.4. LC-MS/MS によるスクリーニング分析法の定量精度の評価 

 LC-MS/MS によるスクリーニング分析法の定量精度を評価するために，水道水源河川水 18 試

料，水道水試料 1 試料および添加試料 3 試料についてデータベースにより定量した。添加試料

にはスクリーニング分析対象の PFAS 21 種類を添加した（添加濃度：10 ng/L）。同時に標準液の

測定も行い検量線を作成し，この作成した検量線での定量値と比較した。 
 
7.5. LC-QTOFMS によるスクリーニング分析法のデータベース構築と定量精度の検証 

 LC-QTOFMS によるスクリーニング分析法の LC 条件は LC-MS/MS によるスクリーニング分

析法と同じとした。また，QTOFMS の条件はモニター方法として SWATH 法を用い，プリカー

サーイオンおよびプロダクトイオンを 50～1000 Da までモニターした（表 7-2）。 

 検量線は 8 月～11 月まで毎月作成し，その傾きを比較して検量線の定量精度を評価した。ま

た，7.4.と同様に実試料 19 試料と添加試料 3 試料を測定し，データベースによる定量値と測定

時に作成した検量線による定量値を比較し，実試料測定時の定量精度を評価した。添加試料に

は LC-MS/MS スクリーニングの 21 種に PFUdS と PFTrDS を加えた 23 種を 10 ng/L になるよう



137 

に添加した。 
 
C. 結果及び考察 

1．GC/MS スクリーニング分析法による河川水中農薬の実態調査と標準検査法との比較 

1.1 河川水中農薬の実態調査 

本調査では 12 種類の農薬（MPP スルホキシド，アゾキシストロビン，アメトリン，シアナジ

ン，チフルザミド，テブコナゾール，フィプロニル，フルトラニル，ブロマシル，プロメトリ

ン，ブロモブチド，ピロキロン）がいずれかの試料から定量下限以上の濃度で検出された。こ

れらの農薬は，米国，EU，中国，アフリカ等の世界中の表層水や地下水からも検出されている
25), 26)。本研究において最も検出回数が多かった農薬はブロマシルで，36 試料から検出され，8

月採水試料では全地点（A〜K）から検出された。ただし検出濃度は 0.01〜0.16 µg/L と，ブロマ

シルの目標値の 1/100（0.5 µg/L）を下回る結果となった。一方、フィプロニルのみ目標値の 1/100

（0.005 µg/L）を超え，3 地点で 0.011〜0.016 µg/L の濃度で検出された。 
 
1.2 通知法とスクリーニング分析法の定量値の比較 

通知法とスクリーニング分析法の解析の両方で農薬と同定された 66 ピークを対象に，通知

法による定量値とスクリーニング分析法による定量値を比較した結果を図 1-1 に示す。通知法

の定量値に対するスクリーニング分析法の定量値は 0.52〜1.5 倍（定量誤差-48〜45%）の範囲

内にあった。 

既報 16)においては，河川水試料から検出された農薬について，通知法と比較したスクリーニ

ング分析法の定量値は概ね 0.5〜2 倍の範囲内であった。本研究では全ての定量値がこの範囲内

に収まったことから，良好な定量精度が得られたと言える。以上の結果から，スクリーニング

分析の結果に基づいて過小評価することなく農薬の水質管理を行うためには，スクリーニング

分析による定量値に 2 倍の安全率を掛けて評価する方法が考えられる。 
 
1.3 装置状態の評価 

GC 注入口インサートのみを交換した後に作成した検量線の傾きの変化率（と，フルメンテナ

ンス後に作成した検量線の傾きの変化率は，3 回目に作成した検量線よりもばらつきが小さく，

それぞれ 6 農薬，2 農薬（オキサジクロメホン，メチルダイムロン）のみが-50〜+100%の範囲

外にあった。このことから，装置状態の悪化により検量線の傾きが変化しても，GC 注入口のメ

ンテナンスや MS 部を含むフルメンテナンスによって，データベース作成時点に近い定量精度

を得ることが可能であることが示唆された。フルメンテナンス後に検量線の傾きの変化率が

+100%を超えた農薬のうち，オキサジクロメホンは，GC の注入口で熱分解しやすい化合物であ

ることが知られており 12), 27)，既報 13), 16)においても最大 8.0 倍の定量誤差が報告されている。メ

チルダイムロンにおいて傾きの比が大きい原因は不明であるが，傾きの変化率が大きい農薬は

検量線の傾きが 1 未満の小さい農薬であることから，GC/MS における感度が低いため，他の農

薬と比べて定量精度が悪いことが考えられた。 

以上のことから，河川水中農薬の GC/MS スクリーニング分析において，適切なメンテナンス

により装置状態が維持できていれば大部分の農薬については良好な定量精度が得られることが

示された。 
 
2．標準品が入手困難な農薬類の測定方法の検討 

オリサストロビンと(5Z)-オリサストロビンの内標との感度比（検量線の傾き）と，オリサス

トロビンに対する(5Z)-オリサストロビンの相対感度比（検量線の傾きの比）を図 2-1 に示す。 

2017〜2021 の 5 年間で 5 回作成した検量線データベースでは，いずれの内標を用いた場合も
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内標との感度比は最大で 2 倍程度の変動があった（図 2-2 左）。このことは，標準品を用いずに

同一装置で作成したデータベースに登録された検量線を用いて定量した場合の誤差は最大で±

2 倍程度となることを示す。 

一方，オリサストロビンに対する(5Z)-オリサストロビンの相対感度比は 0.8〜0.85 の範囲に

あった（図 2-1 右）。このことは，オリサストロビン標準品の検量線を用いて(5Z)-オリサストロ

ビンを定量した場合，常に濃度が 0.8〜0.85 倍の過小評価となることを意味しているが，通知法

で規定されている誤差範囲（±20%）の範囲内であることから，許容可能な誤差と考えられる。 

以上のことから，(5Z)-オリサストロビンの定量に関しては，標準品を用いずに同一機種で作

成したデータベースを用いて定量した場合は±2 倍の範囲内となり，オリサストロビンの標準

品を用いて定量した場合は，0.8〜0.85 倍とより正確に定量が可能であることが分かった。 

オリサストロビンを含む，異性体が検査対象となっている農薬（オリサストロビン，ジメチ

ルビンホス，ピリみのバックメチル，ペルメトリン，エンドスルファン）について，それぞれ

の異性体の相対感度比を図 2-2 に示す。片方の異性体の標準品を用いて，もう片方の異性体を

定量した場合，いずれの農薬についても 0.8〜1.4 倍の誤差で定量が可能であることが示された。 

オキソン体が検査対象となっている 10 農薬について，原体に対するオキソン体の相対感度比

を図 2-3 に示す。ブタミホスオキソンを除くオキソン体 9 物質の相対感度比は概ね 0.5〜1.5 の

範囲内にあった。ブタミホスオキソンについては原体との感度比が大きく，いずれの内標を用

いた場合も，最大で 2.5 倍の感度比となったことから，原体の標準品を用いてオキソン体を定

量した場合，濃度を大きく過大評価することが分かった。 
 
3．かび臭物質（ジェオスミン・2-MIB）の固相抽出-LC/MS/MS 分析条件の検討 

3.1. LC/MS/MS 分析条件の検討 

最も SN 比が高かったイオンを定量イオンに設定し，検量線用標準液を測定した結果を表 3-

1（ジェオスミン）および表 3-2（2-MIB）に示す。なお，各濃度の標準液は 3 回繰り返し測定を

行い，平均値および RSD を算出した。 

ジェオスミンに関しては，MRM モードでは STD1(0.4 μg/L)からピークが検出できたが，

STD1 における平均 SN 比は 3.8 と低く，0.4 μg/L 付近が検出下限と考えられた。SIM モード

では STD3(2.0 μg/L)以上の濃度でピークが検出できたが，STD4(4.0 μg/L)においても RSD が

20%を超えており，SIM モードで正確に分析可能なのは STD5(8.0 μg/L)以上の濃度と考えられ

た。 

2-MIB はジェオスミンより感度は良好であり，MRM モードでは STD1(0.4 μg/L)からピーク

が検出でき，SN 比にも余裕があることから，より低濃度まで分析可能と考えられた。SIM モー

ドでも STD1(0.4 μg/L)からピークが検出できたが，STD3(2.0 μg/L)以上で SN 比 3 以上，

RSD10%未満となることから，SIM モードで分析可能なのは STD3(2.0 μg/L)以上の濃度と考え

られた。 
 
3.2. 前処理方法の検討 

窒素吹付による固相の乾燥・溶出液の濃縮による揮発の影響の検討では，Oasis HLB，Sep-Pak 

PS-2 のどちらの固相を用いた場合も，溶出液の濃縮による真度の低下や併行精度への影響はみ

られず，固相カラムを完全に乾燥させてから溶出させた方が回収率が高く（表 3-3），併行精度

も良好であった（表 3-4）ことから，前処理において固相カラムを乾燥させた方がよいことが分

かった。 
 
4．PFOS および PFOA 分岐異性体の定量誤差に関するバリデーション試験 

4.1. PFOS の解析結果 
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バリデーション試験に参加した全 20 機関の結果をまとめた各異性体の L-PFOS に対する相対

感度比（RRF）を図 4-1 に示す。SIM 測定（m/z 499）が最も RRF が 1 に近いため（0.98-1.23），

分岐異性体の濃度を正確に求めることができることが分かった（プロダクトイオンの生成率の

違いを考慮しなくてよいため）。ただし，SIM 測定は選択性の観点で問題がある。SRM 測定で

は，m/z 499>80 だと 3M-6M を 1.2-2.3 倍，DM を 1.9-2.3 倍過大評価する（1M のみ過小評価）

一方，m/z 499>99 だと 1M 以外は過小評価，m/z 499>130 だと 1M 以外の分岐異性体（3M-6M，

DM）は全て過大評価となることが分かった。 
 
4.2. PFOA の解析結果 

バリデーション試験に参加した 20 機関の結果をまとめた各異性体の L-PFOA に対する相対

感度比（RRF）を図 4-2 に示す。SIM 測定（m/z 413）が最も RRF が 1 に近いが（3M を除き 0.47-

1.1），3M は 0.19 と感度が低いことが分かった。SRM 測定の場合，m/z 413>369 では 3M-6M は

RRF が 0.24-2.3，DM は 0.001-0.29 と低く濃度が過小評価され，413>169，413>219 でも特定の

異性体を除いて RRF が低く，多くの分岐異性体の濃度が過小評価されることが分かった。 
 
5. サロゲートの使用による回収率を補正する分析法に関する検討 

サロゲート補正前の回収率によらず，多くの場合において，サロゲート補正後の回収率（真

度）は，妥当性評価ガイドラインの目標である 70〜130%の範囲内にあった。ただし，サロゲー

ト補正前の回収率が 25%を切ると真度の平均値については 70〜130%の範囲内にあるものの，

平均値±SD は範囲外となるデータが存在した。また，サロゲート補正前の回収率 20%を切る

と，補正後の平均値が真度 70〜130%の範囲外となるデータが見られた。以上のことから，PFAS

の前処理においては，サロゲート補正を行う場合においても，補正前の回収率として最低でも

25%は必要になると考えられた。 
 
6. 農薬類の負イオン化モードのスクリーニング分析法の定量精度の検証 

6.1. 検量線の再現性 

26 種の農薬における検量線の傾きの RSD は 29%（3～103%）であった。対応する IS を使用

した 2,4-D，ベンタゾン，フィプロニル，MCPA およびメコプロップ（MCPP）では，RSD が 3

～10%と小さく，良好な結果が得られた。検量線の定量精度を向上させるため，直線範囲が狭

い農薬については低濃度・中濃度・高濃度の複数の検量線を作成した結果，高濃度範囲の検量

線は，低濃度範囲の検量線に比べて RSD が小さくなる傾向がみられた。一方，ベンスルフロン

メチルおよびハロスルフロンメチルの RSD はそれぞれ 103%および 91%と，他の農薬と比較し

て大きかった。これらの農薬は装置の状態によって感度が変動しやすく，今回使用した保持時

間の近い IS では補正が難しいことが判明した。 
 
6.2. 前処理方法の評価 

 水道水試料における 26 種の農薬類の平均回収率は 93%であり，測定対象とした農薬の 92%

が回収率 70～130%かつ併行精度が 30%以内となり，水道水質検査法の妥当性評価ガイドライ

ンの目標を満たした。同様に，河川水試料における 26 種の農薬類の平均回収率は 90%であり，

92%の農薬が回収率 70～130%，併行精度 30%以内の基準を満たした。これらの結果から，本前

処理法は多数の農薬類を高い精度で回収できる手法であることが明らかになった。一方，アシ

ュラムは水道水試料・河川水試料のいずれにおいても全く回収されなかったが，中性条件下で

はアシュラムが固相カラムに吸着しないことが原因であると考えられる 35)。 
 
6.3. 実試料を用いた定量精度の評価 
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 実試料から検出された 9 種類の農薬（2,4-D，ベンスルフロンメチル，ベンタゾン，ジウロン，

ダイムロン，エチプロール，フィプロニル，メコプロップ（MCPP）およびトリフルザミド）に

ついて，スクリーニング分析法による定量値（CDB）と，同時に測定した標準液から作成した検

量線による定量値（CCC）の比（CDB/CCC）を求め，定量精度を評価した。ベンスルフロンメチ

ルを除く農薬類の CDB/CCC の平均値は 0.50～2.0 の範囲内に収まった。また，各 CDB/CCCの相対

標準偏差は最大で 0.19％とばらつきも小さかった。対応する IS がある 4 種の農薬（2,4-D，ベ

ンタゾン，フィプロニルおよびメコプロップ（MCPP））では，CDB/CCCが 0.66～1.2 と誤差が小

さく，良好な結果が得られた。一方，ベンスルフロンメチルは CDB/CCC が 8.9 と高値を示した。

以上の結果から，一部農薬では誤差が大きいものの，スクリーニング分析法を用いた定量にお

いて概ね良好な精度が得られることがわかった。 

 
7. PFAS のスクリーニング分析法の定量精度の検証 

7.1. LC-MS/MS によるスクリーニング分析法の定量精度の評価 

 表 7-1 に示した PFAS のうち、実試料から LC-MS/MS で検出された 21 種類の PFAS につい

て，実試料をデータベースにより定量した値を CDB，同時に測定した標準液から作成した検量

線で定量した値を CCC とした。その結果，各 PFAS の CCC に対する CDB の比の平均値は 0.99～

1.8 となった。また，各 CDB/CCC の相対標準偏差は 0.078～17％と 20％未満であった。対応する

ISがないPFASでは誤差が大きくなる傾向が見られたが，全体的に概ね良好な結果が得られた。

これにより，検量線を毎回作成せずとも，データベースに登録された検量線情報を用いること

で誤差の小さい定量値が得られることが明らかとなった。 
 
7.2. LC-QTOFMS によるスクリーニング分析法の定量精度の評価 

7.2.1. 検量線の再現性 

表 7-1 に示したすべての PFAS（34 種類）について，4 回作成した検量線の傾きを比較し，

RSD を用いて検量線の再現性を評価した。その結果，RSD は 3～27％の範囲であった。4:2 FTS，

6:2 FTS および 8:2 FTS の RSD は 20％を超えたものの，30％未満に収まった。一方，それ以外

の PFAS では RSD が 20％未満であり，検量線の再現性が高いことが確認された。 
 
7.2.2. 実試料の定量精度 

 表 7-1 に示した 34 種類の PFAS のうち、実試料から LC-QTOFMS で検出されなかった 9 種類

の PFAS（11Cl-PF3ONS，9Cl-PF3ONS，PFEESA，4:2FTS，8:2FTS，ADONA，PFMPA，PFMBA

および NFDHA）を除く 25 種類の PFAS について，7.1.と同様に，実試料をデータベースによ

り定量した値と，同時に測定した標準液から作成した検量線で定量した値を比較した。データ

ベース用の検量線には，4 回作成した検量線のうち最も新しいものを使用した。その結果，検出

された PFAS の CCC に対する CDB の比の平均値は 0.99～2.7 であり，相対標準偏差は 0.0027～

9.8％となった。検量線の再現性と同様に，6:2 FTS の誤差が大きく，この値を除いた場合の比は

0.99～1.4 となり，良好な結果が得られた。以上のことから，LC-MS/MS と同様に，毎回検量線

を作成せずとも，データベースに登録された検量線情報を用いることで誤差の小さい定量値が

得られることが明らかとなった。 
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表 1-1 通知法とスクリーニング分析法で用いたピーク同定基準 

項目 基準 

通知法 スクリーニング分析法 

RT 差 ≦±0.05 min ≦±0.1 min 

SN 比*1 ≧3 ≧3 

QT 比 1*2 50〜200% - 

QT 比 2*3 50〜200% - 

共溶出スコア*4 - ≧70 

検証済みイオン数*5 - ≧2 

一致スコア*6 - ≧50 
*1ノイズ定義として RMS を採用 

*2定量イオンに対する確認イオン 1（最も強度の高い確認イオン）の強度比と，同一シーケンス内の検量線用標準

試料から得られた強度比の割合 

*3定量イオンに対する確認イオン 2（2 番目に強度の高い確認イオン）の強度比と，同一シーケンス内の検量線用

標準試料から得られた強度比の割合 

*4RT とピーク幅から計算される定量イオンと確認イオンのピーク形状の一致度（最大値 100） 

*5共溶出スコアと SN 比が基準を満たしたイオンの数 

*6試料のマススペクトルとデータベースのマススペクトルとの一致度（最大値 100） 

 

 

図 1-1 通知法とスクリーニング分析法による定量値の比較 
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図 2-1. オリサストロビンと(5Z)-オリサストロビンの内標との感度比（左）と相対感度比（右） 

 

 
図 2-2. 異性体が存在する農薬の相対感度比 

 

 
図 2-3. 原体とオキソン体の相対感度比 
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表 3-1. ジェオスミンの検量線用 STD 測定結果 

標準液 濃度 

 (μg/L) 

MRM (m/z 165>109) SIM (m/z 165) 

平均面積値 平均 SN 比 RSD (%) 平均面積値 平均 SN 比 RSD (%) 

STD1 0.4 1,673 3.8 7.0% N.D. N.D. N.D. 

STD2 0.8 4,167 7.0 4.5% N.D. N.D. N.D. 

STD3 2.0 9,837 17 2.3% 156,766 3.2  15% 

STD4 4.0 20,822 30 4.4% 233,498 5.2  22% 

STD5 8.0 44,994 68 3.9% 403,453 11 5.2% 

 

表 3-2. 2-MIB の検量線用 STD 測定結果 

標準液 濃度 

(μg/L) 

MRM (m/z 151>95) SIM (m/z 151) 

平均面積値 平均 SN 比 RSD (%) 平均面積値 平均 SN 比 RSD (%) 

STD1 0.4 16,128 29 5.4% 26,558 0.65 13% 

STD2 0.8 34,913 58 4.1% 67,740 1.6 8.7% 

STD3 2.0 87,370 146 7.6% 141,752 3.3  8.8% 

STD4 4.0 170,673 317 5.4% 273,615 7.1  1.4% 

STD5 8.0 343,575 445 1.6% 568,073 12 2.2% 

 

表 3-3. 窒素吹付による固相の乾燥・溶出液の濃縮による真度（%）の比較結果 

固相 
固相の 

乾燥 
濃縮 

ジェオスミン 2-MIB 

IS 補正無 IS 補正有 IS 補正無 IS 補正有 

HLB 

無 無 43 101 49 117 

無 有 43 97 44 100 

有 有 73 108 70 105 

PS-2 
無 有 32 95 32 98 

有 有 74 105 65 93 

 

表 3-4. 窒素吹付による固相の乾燥・溶出液の濃縮による併行精度（RSD%）の比較結果 

固相 
固相の 

乾燥 
濃縮 

ジェオスミン 2-MIB 

IS 補正無 IS 補正有 IS 補正無 IS 補正有 

HLB 

無 無 8.8 8.1 6.1 3.9 

無 有 9.6 5.5 15 9.1 

有 有 4.5 3.7 2.1 1.6 

PS-2 
無 有 11 14 17 11 

有 有 4.5 6.2 4.8 6.4 
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図 4-1. 各異性体の L-PFOS に対する相対感度比（RRF） 

 

 

図 4-2. 各異性体の L-PFOA に対する相対感度比（RRF） 
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表 7-1．定量精度評価対象 PFAS 

PFAS LC-MS/MS* LC-QTOFMS** PFAS LC-MS/MS* LC-QTOFMS** 

PFBS† ◯ ● PFUdA† ◯ ● 

PFPeS ◯ ● PFDoA† ◯ ● 

PFHxS† ◯ ● PFTrDA ◯ ● 

PFHpS ◯ ● PFTeDA† ◯ ● 

PFOS† ◯ ● PFHxDA ◯ ● 

PFNS ◯ ● PFODA ◯ ● 

PFDS ◯ ● 11Cl-PF3ONS － ● 

PFUdS － ● 9Cl-PF3ONS － ● 

PFDoS ◯ ● PFEESA － ● 

PFTrDS － ● 4:2FTS － ● 

PFBA† ◯ ● 6:2FTS － ● 

PFPeA† ◯ ● 8:2FTS － ● 

PFHxA† ◯ ● HFPO-DA － ● 

PFHpA† ◯ ● ADONA － ● 

PFOA† ◯ ● PFMPA － ● 

PFNA† ◯ ● PFMBA － ● 

PFDA† ◯ ● NFDHA － ● 

*  〇, LC-MS/MS において実試料を用いた定量精度の評価対象とした PFAS21 種 

** ●, LC-QTOFMS において検量線の再現性を評価対象とした PFAS34 種；実試料を用いた

定量精度の評価では実試料から検出された PFAS25 種を対象とした 

† 対応する IS がある PFAS 

 

表 7-2. PFAS スクリーニング分析の LC-QTOFMS 条件 

機 器 項 目 設 定 

LC 装置 Nexera XS（島津製作所） 

 カラム InertSustain AQ-C18HP（3μm, 2.1x150 mm） 

  （ジーエルサイエンス） 

 Delay カラム Delay Column for PFAS（ジーエルサイエンス） 

 移動相 A 10mmol/L 酢酸アンモニウム溶液 

 移動相 B メタノール 

 グラジエント 10%B（0-5 min）– 100%B（26-29 min） 

 注入量 5 μL 

QTOFMS 装置 ZenoTOF 7600（Sciex） 

 イオン化方法 ESI-Negative 

 測定モード SWATH 

 TOF-MS 50～1000 Da，0.1s 

 QTOF-MS 50～1000 Da×22，0.07s 

 コリジョンエネルギー -35±25 eV 
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