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  概要 

 本報告書集は、平成23年度に独立行政法人土木研究所において実施された下水道に関係

する調査研究の成果を集約して資料としてとりまとめたものである。 
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下水処理水の再生水利用における処理水質の信頼性評価手法検討 
 
 

研究予算：受託経費（下水道事業調査費） 

研究期間：平 23 年度 

担当チ－ム：材料資源研究グル－プ（リサイクル） 

研究担当者：内田勉、諏訪守、安井宣仁、岡本誠一郎 

 
 

【要旨】 
本調査では、下水処理水の再生水利用における衛生学的安全性の確保を目的に、実用的な管理手

法の構築を検討するものである。下水処理水の再利用を想定し、人体に影響を与える可能性のある

病原微生物等を対象として、原水（2 次処理水）の水質変動と処理方法の組み合わせにより、下水

処理水質の信頼性評価を行うための手法を検討した。具体には、実際の下水を用いて、異なる処理

方法･条件のもとで得られた水質デ－タを利用し、下水処理水質の信頼性評価として、食品、飲料

水などのリスク管理手法として推奨されている HACCP の適用を検討し、処理水質の信頼性評価の

ためのリスク評価を実施した。評価対象にはノロウイルスを利用し、その削減量から評価を行った。

HACCP の適用に際しては、重要管理点を特定する上で病原微生物による健康影響被害の影響程度

の評価に、定量的微生物リスク評価（QMRA）の 1 手法である DALY を用い検討を行った。 
その結果、活性汚泥処理水では、塩素処理を行うことで DALY 値を低減できる効果が確認された。

また、通常の活性汚泥処理水に比較して、各種生物学的高度処理法の処理水の DALY 値は低く見積

もられた。 
下水処理水の再生水利用を目的とした再生処理施設における評価では、再生処理プロセスとして

生物膜処理水、オゾン処理水、塩素処理水を各々評価した。各処理プロセスが正常に運転されるこ

とで DALY 値の低減効果は向上したが、いずれかのプロセスで処理が不十分である場合には DALY
値の低減効果は減少した。調査対象とした再生処理プロセスでは、塩素処理が DALY 値の変動に及

ぼす影響が大きいため、本プロセスが重要管理点であると評価された。 

 

キ－ワ－ド：下水処理水、再生水利用、ノロウイルス、HACCP、DALY、重要管理点 
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１. はじめに 

 下水道普及率の向上に伴い下水処理水量も増加しており、年間 140 億 m３に及んでいる。安定した

水資源として注目されているが、再生水利用としての利用割合は 1.4%程度であり１）、さらなる再利用

方策を構築することで有用な水資源となり得る。現在、下水処理水の再生利用を行う上での基準に関

しては、再生水水質基準マニュアル（案）が策定され、水質基準や施設基準等が提示されている２）。

衛生学的な安全性を評価するため、現状では大腸菌群を中心に管理が行われているが、病原微生物の

知見の集積により、ウイルス、原虫といった病原微生物が関与した水系感染症の課題が生じてきてい

る。ふん便汚染としては大腸菌(群)指標を活用することで評価が可能と考えられるが、下水処理工程と

しての消毒プロセスを経た水質評価では、各病原微生物間で消毒耐性や存在濃度が異なる。このため、

各病原微生物の特性に応じた処理水質の信頼性を評価するための手法を構築する必要があると考えら

れる。 

 本検討調査では、上記の要請を踏まえ下水処理水の再生水利用を想定し､その水質の信頼性評価とし

て HACCP の適用を検討することで､処理水質として病原微生物に関わるリスク評価を行った。リスク

評価にあたっては､近年､知見が集積されつつあるノロウイルスを対象に、標準的な活性汚泥処理水を

含め、生物学的窒素･りん高度処理法の処理水や再生処理施設における再生水のノロウイルス濃度を調

査し､その結果から得られたデ－タを活用した。 

本調査結果は、下水処理水の再生水利用を行う上でのリスク管理手法の構築を検討することで、感

染リスク低減に資することができる。 

  

２. 調査内容および方法 

 本調査の内容は、下水処理水の再生水利用における処理水質の信頼性評価手法の検討である。検討

を行うため、（1）実下水を用い、パイロットスケ－ルの実験施設での調査実験により 2 次処理水の水

質評価、（2）（1）の結果との比較のため生物学的高度処理水や再生処理施設での評価、（3）処理水を

再生水として利用している再生処理施設を対象に、処理法毎のリスク低減効果を試算するためのデ－

タ取得、（4）報告書とりまとめ、より構成される。 

 

３.調査方法 

３.１ 各種下水処理法によるノロウイルス濃度の実態 

（１） パイロットプラントを利用した処理水質の調査 

実下水を用いたパイロットプラント利用による処理水質の調査では、複数の市町村からの下水を受

け入れている流入下水量が約 9 万 m3/日規模の関東圏内にある A 下水処理場の流入下水を流入原水と

した。調査では水処理条件が処理水質に与える影響を把握するため、曝気槽の HRT や MLSS 濃度が異

なった 3 系列のパイロットプラントを利用した。 

パイロットプラントには、A 流域下水処理場の流入下水を連続的に流入させ、各々設定した MLSS

濃度に安定するよう稼動させた。パイロットプラントの運転条件を表-1 に示す。標準的な活性汚泥処

理法の運転条件として反応タンクの HRT を 8 時間･設定 MLSS 濃度を 2,000mg/L とした条件に加え、

HRT12 時間･設定 MLSS 濃度を 2,000mg/L、HRT8 時間･設定 MLSS 濃度を 1,000mg/L とした 3 条件

において調査を行った。その内 1 系列においては、塩素消毒による評価を行うため、処理水に次亜塩素

酸ナトリウムの添加濃度が 2mg-Cl/L、接触時間を 20 分間とした条件を加えた。 
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各系列において、設定値 MLSS 濃度に概ね安定した段階において、流入下水、処理水の採水を行っ

た。採水は、4 時間毎の 24 時間採取とし流入下水の採取後、施設滞留時間を考慮し処理水を採取した。 

 

運転条件
反応タンク
HRT （ｈ）

設定MLSS濃度
(mg/L）

次亜塩素酸
ﾅﾄﾘｳﾑ添加

Ⅰ系 12 2,000 －

Ⅱ系 8 1,000 －

Ⅲ系 8 1,800 2mgCl/L､20分間

表－１ パイロットプラントの水処理条件

 

 

（２） 高度処理法の処理水質の調査 

生物学的高度処理法の処理水の調査は、A 下水処理場を対象とした。A 下水処理場では凝集剤添加

活性汚泥処理法（凝集法）、A２/O 法、修正 Bardenpho 法（修正法）、循環式硝化脱窒法（循環法）な

どの各種高度処理法により水処理（表－2）が行われている。これらの高度処理法は窒素･りんの高度

除去を目的としているが、積極的に高度処理法を採用している場合には、放流先の公共用水域におい

て様々な水利用形態が予想される。今後、放流先水域のリスク評価を行う上で高度処理法導入施設で

のノロウイルス除去率を明らかにすることは必要であると考えられる。 

各系列の処理水調査は、パイロットプラントと同様に 4 時間毎の 24 時間採取とし流入下水の採取後、

施設滞留時間を考慮し処理水を採取した。なお、過去に行った調査の既存デ－タも利用したため、その

時の水処理条件も併せて追記した。 

 

反応タンク
HRT （ｈ）

MLSS濃度※
(mg/L）

反応タンクHRT
（ｈ） 20年度

MLSS濃度
(mg/L）20年度

凝集剤添加量

凝集剤添加活性汚泥法 21.2 2,800 8.5 2,500 約4～5mgAl/L

8.5 3,100 9.7 2,400 －

修正Bardenpho法 10.1 2,200 11.8 2,000 －

循環式硝化脱窒法 10.4 3,000 15.2 2,500 約2mgAl/L

※ 採水日､直近の値

水処理方式

A
２
/O法

表－２ 各種高度処理法の水処理条件

 
 

（３） 再生処理施設での調査 

B 下水処理場の処理水を再生水として利用している再生処理施設を対象に、各処理プロセスにおけ

る処理水のノロウイルス濃度を調査し、処理法毎のリスク低減効果を試算するためのデ－タ取得を行

った。本再生処理施設の再生水は主にトイレ水洗利用に用いており、その処理方式は二次処理水を生

物膜ろ過処理+オゾン処理+塩素処理している。図－1 に本施設の処理フロ－と採水箇所を示す。図－1

で示した採水箇所より水質変動を考慮し採水を行った。処理前の水は 24 時間で 4 時間毎に計 6 回の

採水を行った。また、各処理プロセスでの処理後の水は、滞留時間の変化を考慮して複数回の採水を

行った。 

なお、上記 3.1 のノロウイルス濃度の実態調査は、胃腸炎感染症の流行期である 2～3 月の間に実施

した。 
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（２） 障害調整生存年数（DALY） 

障害調整生存年数(Disability Adjusted Life Years: DALY)DALY は、特定の疾病やリスク要因による

健康負荷の指標である 10)。DALY の損失は、特定の疾病による障害か死亡によって失われた時間を、

健康で疾病による障害が無い寿命と比較することにより求められる。1 人 1 年あたりの疫病負荷 

(DALYs per person per year )は式(1)により算出される。 

 (1) 

ここで、 

DALY pppy: DALYs per person per year 、1 人 1 年あたりの疫病負荷 (年/人) 

   : 感染確率（用量反応モデル式(2)より決定） 

     : 摂取病原微生物量 (Copies/L)  

     : 年間曝露数  

     : 発症確率 (Ratio of illness/infection)= 0.8  11) 

   DB   ：疫病負荷（年）(Disease burden) = 9.0×10－4  12 ) 

 

（３）ノロウイルスの容量－反応モデル 

ノロウイルスは動物感染、細胞培養による培養系が確立されておらず、直接感染価を求めることが出

来ないため、明確なノロウイルスの用量反応モデルに関する知見は多くない。ここでは、ノロウイル

スの用量―反応モデルとして Masago ら 13)の研究結果における仮定を用いた。Masago らにおけるノ

ロウイルスの感染確率は式(2)で示される。 

 (2) 

ここで、  

: 50%の確率で発症する際の摂取病原微生物量 =100 copies 

 

（４）リスク試算方法 

下記手順に従いリスク試算を行った。 

① 原水および処理水の実測値よりノロウイルス濃度の対数正規分布の推定を行い、平均値と標準偏差

から濃度分布を求める。 

② ①より推定した濃度分布から除去率分布を算出する。 

③ 利用用途を決定し、1 回あたりの曝露量および年間曝露数を設定する。 

③ ①より推定した原水の濃度分布と②より算出した除去率分布から処理水の濃度分布を推定し、1 回

あたりのノロウイルス摂取量を算出し、式(2)にて感染確率を算出する。 

④ 式(1)に③で算出した感染確率を代入し、モンテカルロシミュレーションにより試行回数を 10,000

回として DALY の分布を算出する。 

除去率分布およびリスク試算においては、モンテカルロシミュレーションによる計算を行った。モ

ンテカルロシミュレーションとは不確実な変数に対し乱数を発生させ、推定した確率分布から値を拾

い出しシミュレーションを何度も行うことにより近似解を求める手法であり、乱数を発生させ、シミ

ュレーションを行うことで、不確実性を考慮した計算手法である。なお、計算には Crystal Ball (Ver. 

7.2.2)を用いた。 
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（４） 各処理水の試算結果 

再生処理施設では、再生水利用を目的に二次処理水の高度処理として、生物膜ろ過処理、オゾン処

理、塩素処理を行い再生水を供給しており、上記 4.4(3)において DALY を用いたリスク評価を行った。

そこで、本節では処理方式の異なる高度処理水（凝集法、A2/O 法、修正法、循環法）および処理条件

の異なるパイロットプラント(I 系～III 系、III 系+塩素処理)処理水において、それぞれを再生水と同

様に水洗トイレに直接利用すると仮定した場合に、どの程度のリスクとなるか試算を行った。 

なお、リスクの試算は前項と同様の手順、つまり、原水および各処理水の実測値より濃度分布を推

定し、除去率分布を算出する。除去率分布から各処理水の濃度分布を推定し、モンテカルロシミュレ

ーション（10,000 回）による不確実要素を考慮した、1 人 1 年あたりの疫病負荷（DALY）により評

価を行った。濃度分布の推定は Shapiro-Wilk 検定を用いた。 

 Shapiro-Wilk 検定より有意水準が概ね 5%で流入下水および処理水の濃度分布は表－3 に示す、平均

値および標準偏差に従う対数正規分布であるとした。これらの濃度分布より除去率分布を推定し疫病負

荷（DALY 値）の試算を行った。表－4 および図－18 に処理方式毎における 1 人 1 年あたりの DALY

値の試算結果を示す。 

 

 

表-3 各処理水のノロウイルス濃度の平均値と標準偏差 

 GI (copies/L) GII (copies/L) 

平均値 標準偏差 平均値 標準偏差 

C 処理場 二次処理水 1.9×107 9.4×106 4.5×107 4.4×107 

P.P 

流入下水 5.3×106 2.3×106 7.7×107 3.0×107 

I 系 4.1×104 1.6×104 2.2×105 8.2×104 

II 系 3.3×105 1.8×105 3.5×106 1.2×106 

III 系 1.5×105 3.8×104 4.7×106 2.9×106 

III 系+塩素 7.6×104 1.3×104 3.5×105 5.4×104 

高度処理水 

流入下水 
9.2×106 1.1×107 4.5×107 1.4×107 
2.7×107 2.0×107 5.9×107 4.0×107 

凝集法 
3.4×104 1.5×104 7.1×104 4.7×104 
1.7×105 6.7×104 2.9×105 2.0×105 

A2O 法 
1.5×105 3.5×104 2.1×105 1.1×105 
4.8×104 4.1×104 4.8×104 2.8×104 

修正法 
8.7×104 1.5×104 1.1×105 6.2×104 
6.6×104 3.0×104 4.9×104 2.0×104 

循環法 
8.6×104 4.3×104 5.7×104 1.9×104 
3.2×104 2.2×104 2.0×104 1.2×104 

*高度処理水：上段：H23 年度調査データ 

             下段：H20 年度調査データ（既存データ） 
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であった。過去に実施した高度処理法の既存デ－タを利用した試算結果では、凝集法を除き GⅡ、GⅠ

ともに活性汚泥法と比較すると DALY 値は低く見積もられた。過去の調査時と比較して今回の調査で

は、高度処理法の各系列で MLSS 濃度は若干高濃度となっていたが、反応タンクの HRT は凝集法では

長時間となり、他の系列ではやや短時間となっていた（表－2）。ノロウイルスの除去率の変動要因の 1

つは、反応タンクの HRT の長短が影響を与えていると推定され、その変動が DALY 値に反映されたも

のと考えられた。また、HRT が 8h、MLSS 濃度 1000mg/L の II 系では、標準的な処理条件（III 系）

と比較して GⅡはほぼ同等の DALY 値あったが、GI では上昇する結果となった。 

以上の結果から、標準的な活性汚泥法に比較して高度処理法は施設の運転条件にもよるが、DALY

値を低減できると試算されたが、これらの処理水を直接再利用水として水洗トイレ利用に用いるには、

WHO の提唱する 10－6 DALY を達成できないと評価された。しかし、今回のリスク評価にあたっては、

高度処理水に消毒プロセスを考慮していないが、調査対象とした再生処理施設での塩素処理によるノロ

ウイルスの平均除去（不活化）効果が 2Log 程度と見込まれたため、その効果を考慮すれば 10－6 DALY

の達成の可能性は高まると推定される。また、今回の調査は、冬季の胃腸炎感染症流行期に実施したが、

夏季から秋季の非流行期では、各高度処理水のノロウイルス濃度レベルは 2 オ－ダ－程度低下すること

が明らかとなっている 15)。このため、非流行期における処理水の濃度レベルを考慮する必要もある。さ

らに、上記試算結果においては、ノロウイルスの遺伝子量を定量しているため、実際の感染価を考えた

際、試算結果における DALY よりも小さくなると考えられるが、感染価の推定方法が現状では明らか

となっていないため、より安全側を考慮した試算結果である点に留意が必要である。 

WHO が提唱する 10－6 DALY の値は、飲料水や農業利用による提唱値である。具体の障害調整生存

年数としては、1,000 人に対し約 0.4 日(DALY)の疫病負荷であり、今後、下水処理水の再生水利用にお

ける目標値についての議論が必要と考えられる。また、各下水処理法によるノロウイルスの処理水濃度

や除去率の変動が大きい場合には、その分布が広範となることから、試算された中央値あるいは 95％

上限値の DALY 値の評価についても検討が必要と考えられる。 

 

（５）重要管理点の検討 

 本節では、再生処理施設での調査デ－タに基づき、再生処理施設の各処理プロセスの処理が不十分

であった場合、つまり、生物膜ろ過処理、オゾン処理、塩素処理の各々および双方の消毒処理が不十分

であった場合を想定して、水洗トイレ利用時における DALY 値の試算を行った。処理プロセス毎によ

る DALY 値の低減効果を試算することで、重要管理点を検討した。 

なお、試算方法は前項と同様とし、使用したデ－タは下記のとおりとした。 

 

Case1: 生物膜ろ過処理のみが不十分な場合 

生物膜ろ過による処理が不適切で処理されなかったことを想定し、原水がそのままオゾン処理、塩素

処理により再生水と供給されると仮定した。なお、オゾン処理によるノロウイルスの遺伝子の除去（不

活化）率は、実測デ－タに基づき GI および GII ともに除去率分布を考慮した。 

Case2: オゾン処理のみが不十分な場合 

オゾン流入水(＝生物膜ろ過処理水)がそのまま塩素処理されることを想定した。塩素処理による除去

（不活化）率は、実測デ－タに基づき除去率分布を考慮した。 

Case3: 塩素処理のみが不十分な場合 

生物膜処理を経たオゾン処理水がそのまま再生水として利用されることを想定した。 
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十分な Case2 では、GI で約 10 倍、GII は約 20 倍、生物膜処理のみが不十分な Case1 では、GI で約

20 倍、GII は約 40 倍、DALY 値が上昇する結果となった。特に、本再生処理施設の場合には、オゾ

ン処理よりも塩素処理による DALY 値の低減効果の寄与率が大きい。 

よって、本再生処理施設においては、塩素の注入率および残留塩素や接触時間等の消毒効果に影響

を及ぼす因子のモニタリングが、水洗トイレ利用時における衛生学的安全性を担保する上で、重要管

理点であるといえる。 

 

５.まとめ 

本調査では、下水処理水質の信頼性評価として HACCP の適用を検討し、処理水質の信頼性評価の

ためのリスク評価を実施した。評価対象にはノロウイルスを利用し、その削減量から評価を行った。

HACCP の適用に際しては、重要管理点を特定する上で病原微生物による健康影響被害の影響程度の

評価に、定量的微生物リスク評価（QMRA）の 1 手法である DALY を用い検討を行った。 

得られた結果を以下に示す。 

１）活性汚泥処理水では、塩素処理を行うことで DALY 値を低減できる効果が確認された。 

２）通常の活性汚泥処理水に比較して、各種生物学的高度処理法の処理水の DALY 値は低く見積も

られた。 

３）再生処理プロセスとして生物膜処理、オゾン処理、塩素処理を各々評価し、各処理プロセスが

正常に運転されることで DALY 値の低減効果は向上したが、いずれかのプロセスにおいて処理が

不十分である場合には DALY 値の低減効果は減少した。 

４）調査対象とした再生処理プロセスでは、塩素処理がDALY値の変動に及ぼす影響が大きいため、

本プロセスが重要管理点であると評価された。 
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下水道革新的技術実証事業一般化検討調査 
 

    リサイクルチ－ム 上席研究員     内田 勉 
      主任研究員     日高 平 
       
1.はじめに 

 地球温暖化対策の進展や資源・エネルギー問題の対応に向けて下水汚泥の嫌気性消化の工程

で発生するバイオガス（メタンガス）の有効利用に期待が高まっており、平成２３年度には、

大阪および神戸で下水道革新的技術（B-DASH）実証事業が実施されている 1)。これらの実証事

業では、いずれも下水汚泥の嫌気性消化技術を核として、周辺の技術開発をあわせて、新たな

システムが開発されている。これらの成果を活かしながら対象技術の全国展開に向けた可能性･

阻害要因を明らかにするためには、実証フィールドとなる下水処理場以外の条件での対象技術

の適用可能性を検証する必要がある。特に、いずれの実証フィールドでも、下水汚泥以外の有

機性廃棄物（他バイオマス）と下水汚泥を混合消化させることが提案されているものの、地域

により汚泥や他バイオマスの性状が異なる可能性があり、実証フィールドの結果のみからでは、

全国展開に必要な情報が得られない。そこで本業務では、消化槽を有する全国の処理場を対象

として、他バイオマスとの混合消化に関する調査および実験的検討を行うことで、B-DASH 実証

事業の成果のガイドライン化に資する基礎知見の収集を目的とした。こうした基本的知見は、

既設の消化槽に対しても、他バイオマスの受入に関する新技術開発の際の基礎ともなることか

ら、今後、下水処理場の再生可能エネルギー供給拠点化に向けた各分野の検討に際しても必須

の検討事項である。 

 そこで本調査では、消化槽を有する全国の処理場を対象として、他バイオマスとの混合消化

に関する調査および実験的検討を行うことで、B-DASH 実証事業の成果のガイドライン化に資す

る基礎知見の収集を目的とした。 

 

2. 本調査の成果 

 本調査で得られた成果は以下の通りである。 

 

(1) 比較検証を行う都市の選定とバイオガス精製に係る現状・課題に関する調査 

 消化槽を有する都市を全国から選定し、消化槽の運転状況や、バイオガス精製に係る現状や

課題について、ヒアリングや文献調査などを行い整理した。規模や排除方式など処理場の条件

が異なるように全国の消化槽を有する都市を選定し、ヒアリングを含めた調査を行った。 

 その結果、消化率はおおむね 6割程度であり、消化槽の運転は安定しているものの、得られ

た消化ガスの利用については、季節変動と発電施設のバランスで十分には活用されていないな

どの課題も明らかになった。 

 

(2) 回分式の消化実験と混合消化による影響分析 

 選定した都市の下水汚泥について、実験室にて回分式の消化実験を同一の条件下でそれぞれ

21 日間行った。各都市の下水汚泥の消化特性を把握するとともに、他バイオマスを投入した実

験もあわせて行い、その際のメタン転換特性や阻害要因などの影響について分析を試みた。 

 消化汚泥および混合汚泥を用いた回分式実験の結果、異なる都市の汚泥でも、一般的な指標

である TSや CODcr などの観点で、消化特性を評価可能であることが示された。いずれの汚泥も

おおむねCODcr/VS比は 1.7程度であり、CODcr基準でのメタン転換率は5～6割程度であった。 

 他バイオマスと混合した回分式実験では、食品廃棄物の場合馴致期間を必要とせずメタン転

換が可能であった。CODcr 基準でのメタン転換率は 5～9割程度であり、その反応速度も混合汚
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泥以上であった。それに対して、剪定枝の場合は 21 日間の実験期間でほとんどメタンへ転換せ

ず、都市によっては混合汚泥からのメタン転換がやや阻害させる傾向も見られた。連続式実験

や実証実験関連の調査の結果と比較して、剪定枝などのバイオマスについては、馴致期間を確

保することが、より正確な評価につながると考えられた。 

 

(3) 実証都市と他都市の下水汚泥の消化実験による比較検証 

 実証都市での連続式実験における他バイオマス投入の影響を検討するために、他都市の下水

混合汚泥を用いた中温嫌気性消化の連続式実験を、有効容積 100 L の実験用嫌気性消化槽 3系

列により行い、I系には下水混合汚泥のみを投入、II系には下水混合汚泥に生ごみを投入、III

系には下水混合汚泥に剪定枝を投入し、実証都市での連続式実験との比較検証を試みた。その

結果、生ごみについては投入量に応じたメタンガス生成量の増加が示され、特に阻害影響は観

察されなかった。 

 また、実証都市および連続式実験の消化汚泥を用いた脱水試験も行い、他バイオマス投入に

よる脱水性への影響も検討した。その結果、他バイオマスを投入した場合でも、全体として、

脱水効率や脱水ろ液の水質への悪影響はない、もしくはやや改善される効果があると考えられ

た。 

 

(4) 革新的技術の他都市への適用性に係る検討 

 全国でのアンケート調査により、下水汚泥と混合消化を行う他バイオマスとして、地域によ

り、農業系廃棄物、食品工場廃棄物、し尿・浄化槽汚泥、生ごみ、木質廃材など、様々な可能

性が示された。 

 ただし、他バイオマスを受け入れるためには、流域下水道の構成市町村、他バイオマス排出

先、廃棄物処理業者、周辺住民などの関係者との調整、法制度上の問題、技術的な問題に対す

る不安などが課題として挙げられた。また、現状で下水汚泥の処理・再利用が順調に成立して

いる場合、新たに他バイオマスを受け入れることには消極的である場合も見られた。 

 

3.まとめ 

 実験的検討により、異なる都市で他バイオマスを受け入れる際の基本的な特性が示された。

本調査で明らかになった他バイオマス受入に関する課題は、地域によって状況が異なり、革新

的技術の他都市への適用を検討する際には、地域の特性を踏まえた調査が必要であるものの、

関連の制度を整備しながら、また技術的な課題に対する不安を解消する実証データを蓄積する

ことで、今後普及が進むことが期待できる。 
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地域バイオマスの資源管理と地域モデル構築に関する研究 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
研究期間：平 23～平 27 
担当チーム：リサイクルチーム 
研究担当者：内田勉、岡本誠一郎、日高平、 

堀尾重人、井上研一郎 
 

【要旨】バイオマスを地域資源と位置付け、バイオマス利活用に関する地域モデルを構築し、地域レベルでの効

率的な利活用方策を検討した。①草木廃材の堆肥化、②メタン発酵、③チップ化(マルチング)、④下水汚泥との

混合による嫌気性消化について、LCCO2原単位整備を行い、当チームにおいて前年度以前に得られている LCCO2

評価モデルを改良した。さらに、特定の地域を対象にモデルを適用し、CO2 排出量やエネルギー使用量、運営コ

スト等の面から、①～④の手法の適合性の評価を行った。今後は、剪定方法や集草方法等を含め、検討したイン

ベントリ毎の CO2排出量等を総合的に勘案し、最適な手法を選定する必要があるものと考えられた。 
キーワード：堆肥化、メタン発酵、チップ化(マルチング)、下水汚泥との混合による嫌気性消化 
 

 

1．はじめに 

 わが国の温暖・多雨な気候により豊富なバイオマ

スの資源量がもたされるが、一方でバイオマス資源

は、発生地域が分散していること、形状・性状が多

種多様にわたること、有機質であり品質が安定せず

変質する可能性が高いこと、資源化・エネルギー化

のために一定の処理が必要な場合が多いことなど、

その利活用推進には依然として課題も多い。 
 道路、河川、公園、ダムなどの管理のため、毎年

定期的に広大な緑地の雑草の除草や多くの樹木の剪

定、流木の回収などが行われている。国土交通省の

109 国道事務所、102 河川事務所、17 公園事務所、

25 ダム事務所に対して実施したアンケート結果に

よればこれらの草木廃材は、熱量換算すると 3.1 PJ/
年、剪定枝葉は 0.17 PJ/年相当と推算されている 1)。

こうしたバイオマスは、毎年、一定の発生量が得ら

れ、国や地方公共団体が公物管理、公共サービスの

一環として取り扱っているために管理システムが確

立しているなど、利用上の特性を有しているものの、

特に草木廃材は未利用のまま処理・処分されている

ものも多い。これらのバイオマスを効率的に利活用

していくためには、その特性に留意しつつ、できる

限り既存の施設・システムを活用した利活用システ

ムを構築することが有効であり、そのための要素技

術の開発が望まれるところである。 

 本研究では、公共緑地等バイオマスを資源として

位置づけ、恒久的に利用していくための要素技術や

システムを提示することを目的とした。提示にあ

たっては、LCCO2による評価手法を確立させ、それ

を踏まえ、公共緑地等バイオマス利用に関する要素

技術やシステムの適合性を評価、検討した。 
 
2．各種方式における原単位の整備 

 草木廃材の堆肥化、メタン発酵、チップ化(マルチ

ング)、下水汚泥との混合による嫌気性消化について、

LCCO2原単位やその制御因子等 2)を把握した。例え

ば、堆肥化におけるインベントリ項目に関しては表

－1 のように、4 方式の原単位設定の範囲に関しては

図－1 のように設定した。さらに、これらの結果を

踏まえ、昨年度までに既にまとめられた LCCO2や温

室効果ガス排出量の評価手法 3)の精度を向上させ、

LCCO2 原単位等をその評価手法に反映させること

により評価を行った。 

 
3．各種方式の適合性の評価 

 刈草 1,000 wet-t/年および剪定枝 1,000 wet-t/年を対

象に 4 方式におけるインベントリ分析を行った。な

お、刈草を 2 日以上乾燥させた場合については、表

－2 に示すとおり、乾燥により 36％(63％－27％)の
質量減となり、640 wet-t/年となるものとした。適合

性評価の結果は図－2～4 に示すが、これらの図の軸

は 4 方式の平均値に対する割合がとられており、数

値は高い(外側)ほど有利となる。 
 
3．1 刈草（即日乾燥の場合） 

 人員、運営コスト、建設費、用地面積が優れた方 
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4．まとめ 

 以上の各方式の評価から、運営コストの面では

チップ化(マルチング)が一番よい結果となったが、

二酸化炭素の発生量やエネルギーの使用量の面から

考えれば、メタン発酵が優れており、刈草であれば

下水汚泥との混合による嫌気性消化が優れていた。

剪定枝の下水汚泥との混合による嫌気性消化につい

ては、爆砕処理設備を追加する必要があり、建設コ

ストや運営コスト、二酸化炭素の発生量やエネル

ギーの使用量の観点から考えると不利になるという

結果となった。 
 今後は、剪定方法や集草方法等を含め、これらの

評価を総合的に勘案し、最適な手法を選定する必要

があると考えられる。 
 また、実際の自治体の国道や河川等において発生

した刈草、剪定枝に関して、本研究で得られた評価

手法を適用し、地域レベルでの効率的な利活用方策

を検討した。 
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下水道を核とした資源回収・生産・利用技術に関する研究 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
研究期間：平 23～平 27 
担当チーム：リサイクルチーム 
研究担当者：内田勉、岡本誠一郎、桜井健介、

堀尾重人、浅井圭介、井上研一郎 
 

【要旨】下水処理場の環境を利用し、バイオマスとして利用価値の高い藻類や肥料として有効な資源の回収、生

産、利用を行うための技術開発を行った。藻類の培養により下水、下水処理水中の栄養塩の低減が可能であり、

下水の高度処理としても有効であることが示された。培養された藻類の構成要素としてパルミチン酸等の脂肪酸

があげられ、バイオディーゼル燃料としての利用の可能性が示された。消化汚泥の脱水分離液の電気分解におい

てマグネシウムや他バイオマス(茶かす)を混合することにより、リンやカルシウムの回収量が増加した。肥料と

して有効な成分の回収が可能であることを示した。 
キーワード：下水、栄養塩、電気分解、藻類 

 

 

1．はじめに 
 世界的な食料増産・バイオマス生産のため、肥料

用鉱石が戦略物資と産出国で位置づけられ、安定的

な肥料の確保が食料安全保障と関連して国家的な課

題となってきている。下水汚泥中には食品残渣並び

にその代謝物として高濃度の栄養塩が存在しており、

これらを回収して資源利用する手法を検討する必要

がある。また、下水処理水中の低濃度の栄養塩につ

いても、閉鎖性水域など高濃度の栄養塩が問題と

なっている地域においては、除去することで放流先

の公共水域の水質改善につながることから、極力有

効利用することが望ましいと考えられる。これらの

達成に向け、「電気分解による下水からのリン資源

の回収」、「藻類による資源生産システムの開発」を

行った。 
 

2．電気分解による下水からのリン資源の回収 

2．1 消化汚泥の脱水分離液の電気分解 

2．1．1 研究目的 

 下水処理場に集約されている栄養塩類を可能な限

り多量で、かつ、資源として利用しやすい形で回収

することを目的とした。処理場のマテリアルフロー

中で比較的高濃度にリンを含有している消化汚泥の

脱水分離液から電解によって得られるリン等の回収

物の組成と量を調べた。回分実験によりリン回収率

向上のための条件の検討をし、他バイオマスとの混

合による回収率の検討を行った。また元素の収支の

確認を行った。 

2．1．2 研究方法 

 これまでのリン回収技術として MAP 法や Hap 法

があるが、下水からのリン回収を目的とする場合、

MAP 法ではアルカリ剤の添加とマグネシウムの添

加をすることで、MAP(リン酸マグネシウムアンモ

ニウム)として結晶物を取り出すことができ、Hap 法

ではpHの制御と種結晶の添加をすることで、Hap(ヒ
ドロキシアパタイト)として結晶物を取り出すこと

ができる。 
 電解法を用いた場合、水の電気分解により陽極側

より酸素、陰極側より水素が発生すると同時に、陽

極近傍の pH は酸性側に、陰極近傍の pH はアルカリ

側に変化する。よって陰極側においてはアルカリ剤

の添加が無くても MAP や Hap などのような結晶性

の物質を生成することができ、陰極への析出物や、

陰極近傍で生成された結晶物を取り出すことができ

るとされている。 
 図 2－1 に実験装置概要、図 2－2 に電極板外形図

を示す。実験には 5000 mL ビーカーを用い、電極板

10 枚を陽極と陰極を交互に配列することで行った。

電源には直流安定化電源(菊水電子工学(株)、PCM 
18-5A)を用いた。 
 表 2－1 に電解実験条件、表 2－2 に試料分析結果

を示す。実処理場より採取した消化後の脱水分離液

の上澄みを試料とした。条件は表 2－1 に示すように

脱離液のみの条件、スターラやエアストーンを用い

て流速を与えた条件、硫酸マグネシウムを投入した

条件、蒸留水に貝殻などの他バイオマスを溶出させ 
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図 2－1 実験装置概要   図 2－2 電極板外形図 
 
 

表 2－1 電解実験条件の条件 

試料 条件
電極
枚数

電極
割合

(m2/

m3)

時
間

電流
密度

(A/m2)

電流
(A)

備考

No.1 － 25.2 24 40 5.04

No.2
ス

ターラ
25.2 24 40 5.04

ダイヤルを2/5回し
た位置で回転

No.3
バブ

リング
25.2 24 40 5.04

0.5L/minのエアーを
送る

No.4
脱離液

上澄み＋
Mg添加

－ 25.2 24 40 5.04
脱離液4999gに対し
て硫酸マグネシウ

ムを1g投入

No.5
脱離液

上澄み＋
貝殻

－ 25.2 24 40 5.04
脱離液4900gに対し
て貝殻の溶出液を

100g投入

No.6
脱離液

上澄み＋
落葉

－ 25.2 24 40 5.04
脱離液4900gに対し
て落葉の溶出液を

100g投入

No.7
脱離液

上澄み＋
茶かす

－ 25.2 24 40 5.04
脱離液4900gに対し
て茶かすの溶出液

を100g投入

No.8

脱離液
上澄み＋
コーヒー

かす

－ 25.2 24 40 5.04
脱離液4900gに対し
てコーヒーかすの溶

出液を100g投入

No.9 畜産排水 － 25.2 4 40 5.04
泡が大量に発生し、
溢れ出してしまった
ため4時間で終了

No.10
脱離液

上澄み＋
畜産排水

－ 25.2 24 40 5.04

脱離液4900gに対し
て畜産排水を100g
投入、pHの測定は

なし

脱離液
上澄み

10

 

 
表 2－2 試料測定結果 

(mg/L)

pH TS VS SS VSS T-P T-N PO4-P NH4-N

No.1 8.0

No.2 8.0

No.3 7.9

No.4 脱離液 上澄み＋Mg添加 8.0 1200 400 130 140 60 670 47 600

No.5 脱離液 上澄み＋貝殻 8.0 1100 380 130 170 77 620 74 610

No.6 脱離液 上澄み＋落葉 8.0 1400 590 120 140 74 740 70 580

No.7 脱離液 上澄み＋茶かす 8.0 1300 540 160 170 73 620 71 570

No.8 脱離液 上澄み＋コーヒーかす 7.9 1200 460 120 150 79 670 77 600

No.9 畜産排水 8.0 23000 14000 250 2800 48 1600

No.10 脱離液 上澄み＋畜産排水 1600 700 320 370 83 700 76 590

610脱離液 上澄み 1200 470 160 190 82 650 76

 

た溶出液を投入した条件の 10 条件とした。電解時間

は 24 時間とし、電流密度が 40 A m–2となるよう電流

を 5.04 A に設定し電流一定で実験を行った。電極に

析出した結晶物の回収はビーカーより電極を取り出

し、イオン交換水で満たしたビーカーに浸漬させ、

逆電圧(陽極と陰極を逆に接続)により剥離させた。

逆電圧の時間は約 3 時間とした。 
 
2．1．3 研究結果 

 表 2－3 に結晶物の重量測定結果、表 2－4 にリン

回収率を示す。浮上物については電解によって発生

する気泡に一緒に浮上してきたゴミなどが多くみら

れたので、電解によって移動するイオンの影響を受

けたものではないと考える。析出物は電極でやり取

りされるイオンの影響を受け、電極に析出している

が、沈降物については析出したものが剥れて沈降し

たものと、電解により陰極付近でアルカリとなるこ

とでできた結晶物が沈降した場合が考えられる。沈

降物についてはNo.4(Mg添加)の条件で37.8%と最も

回収率が高く、析出物については No.7(茶かす混合)
の条件で 7.3%と最も回収率が高い値を示した。一方、

No.10(畜産排水混合)の条件で 1.5%と最も回収率が

低く、析出物については No.8(コーヒーかす混合)で
0.1%と最も回収率が低い値を示した。 
 図 2－3 に沈降物中の金属類含有量、図 2－4 に析

出物中の含有量を示す。沈降物で最も回収率の高

かった No.4(Mg 添加)の条件と、析出物で最も回収

率の高かった No.7(茶かす混合)の条件についての 
 

表 2－3 結晶物重量測定結果 
(g)

浮上物 沈降物 析出物 沈降物+析出物
No.1 0.1244 0.1982 0.0002 0.1984
No.2 0.0208 0.0611 0.1397 0.2008
No.3 0.0537 0.1238 0.1043 0.2281
No.4 脱離液 上澄み＋Mg添加 0.0654 0.5123 0.0679 0.5802
No.5 脱離液 上澄み＋貝殻 0.0071 0.1152 0.0409 0.1561
No.6 脱離液 上澄み＋落葉 0.0199 0.1842 0.0470 0.2312
No.7 脱離液 上澄み＋茶かす 0.0373 0.0729 0.2055 0.2784
No.8 脱離液 上澄み＋コーヒーかす 0.0379 0.1213 0.0130 0.1343
No.9 畜産排水
No.10 脱離液 上澄み＋畜産排水 0.2221 0.0696 0.0696 0.1392

脱離液 上澄み

 
 

表 2－4 リン回収率 

試料 沈降物 析出物 沈+析 沈降物 析出物 沈+析

No.1 300.0 22.8 0.0 22.8 7.6 0.0 7.6

No.2 300.0 3.5 16.5 20.1 1.2 5.5 6.7

No.3 300.0 13.8 14.8 28.6 4.6 4.9 9.5

No.4 脱離液 上澄み＋Mg添加 209.0 78.9 9.4 88.3 37.8 4.5 42.3

No.5 脱離液 上澄み＋貝殻 377.0 11.7 4.9 16.6 3.1 1.3 4.4

No.6 脱離液 上澄み＋落葉 370.5 21.1 2.8 23.9 5.7 0.7 6.4

No.7 脱離液 上澄み＋茶かす 340.0 10.7 24.8 35.6 3.2 7.3 10.5

No.8 脱離液 上澄み＋コーヒーかす 332.0 9.1 0.4 9.5 2.7 0.1 2.8

No.10 脱離液 上澄み＋畜産排水 321.0 4.8 12.3 17.1 1.5 3.8 5.3

リン含有量 (mg) リン回収率 (%)

脱離液 上澄み
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表 2－6 有機酸分析結果 

電解前 電解後 電解前 電解後 電解前 電解後 電解前 電解後

コハク酸 N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. 1.5 N.D. N.D.
乳酸 N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D. N.D.
ギ酸 1.4 0.90 0.49 0.17 2.8 2.4 0.40 0.15
酢酸 2100 1800 610 39 2600 1500 170 39

プロピオン酸 1600 1300 140 12 2100 900 79 4.7
イソ酪酸 140 160 12 5.3 150 130 5.2 N.D.

酪酸 740 730 N.D. N.D. 800 680 N.D. N.D.
イソ吉草酸 180 210 58 N.D. 190 190 N.D. N.D.

吉草酸 320 300 N.D. N.D. 330 250 N.D. N.D.
単位：mg/L、N.D.は検出限界以下

電解無：酸発酵槽 電解無：メタン発酵槽 電解有：酸発酵槽 電解有：メタン発酵槽

 
 
機酸は減少し、安定した値を示していた。 
 図 2－10 に連続実験装置槽内の溶解性金属類元素

組成を示す。電解有の酸発酵槽の金属元素をもとも

との混合汚泥(投入汚泥)と比較すると、Na、Mg、Al、
K、Ca、Fe についてはわずかに低くなった。リンの

濃度については 100 mg L–1から 270 mg L–1へと大幅

に高くなった。電解有の酸発酵槽の金属元素につい

てはリンの濃度は混合汚泥(投入汚泥)より小さく

なった。 
 図 2－11 に析出した金属類元素組成を示す。析出

物は実験後電極に析出したあるいは付着した結晶物 
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図 2－10 連続実験装置槽内溶解性金属類元素 
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図 2－11 析出物金属類元素 

 
を逆電圧により剥離させ、分析したものである。リ

ンの析出量は 48000 mg kg–1であった。消化汚泥を用

いた場合は電極に汚泥の塊が付着してしまう。析出

物金属元素に示された値は、析出物のみではなくそ

の他の汚泥についても分析しているので結晶物とし

ての質も低いと思われる。 

 
3．藻類による資源生産システムの開発 

3．1 はじめに 
 化石燃料の枯渇や地球温暖化防止の観点から、バ

イオマス燃料の普及が促進されている。日本におい

ては、原子力発電所の事故の影響でエネルギー需要

が逼迫され、また、平成 22 年 6 月に閣議決定された

エネルギー基本計画においてバイオマス等の再生可

能エネルギーが一次エネルギー供給に占める割合に

ついて2020年の目標を10%に設定している 1)ことか

ら、バイオマス燃料の利活用により、低炭素社会・

循環型社会の形成や一層の推進が求められている。 
 下水道事業における電力使用量は日本全体の電力

使用量の約 0.7%であり、また温室効果ガスの排出量

も日本全体の約 0.6%を占めている 2)。これらは下水

道普及率の向上に伴い、年々増加傾向にある。一方、

下水道にはバイオマス資源を大量に保有しているこ

とから、地域の特性を踏まえ、これらを積極的に利

活用し、エネルギー供給を促進することが求められ

る。 
 典型的なバイオマス燃料の原料としてサトウキビ

やトウモロコシ等があげられる。これらと比べ、単

位面積あたりの収穫量が高く、また一般に食料と競

合しないバイオ燃料として藻類が注目されている 3)。

国内でも震災復興等を目的とし、石巻市において燃

料等の生産を目的とした藻類の培養が行われるよう
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になったところである 4)。 
 下水中にはリンや窒素等の栄養塩が含まれている

ことから、下水処理場の環境を利用した藻類を培養

も期待される。しかし、実際の下水の性状を考慮し

た培養に関する知見は十分に得られていない。本研

究では、下水処理場 2 施設における下水流入水、下

水処理水を用い藻類の培養を試みた。水理学的滞留

時間(HRT)、培養時における撹拌・曝気などの操作、

培養水中への CO2供給、培養水の種類等の与える藻

類培養への影響を検討し、培養条件の最適化を図る

ための基礎的知見を得ることを目的とした。 
 
3．2 下水処理場 A の処理水を用いた培養 
3．2．1 研究方法 

 下水処理場 A の処理水(最終沈殿池流出水)を培養

フラスコ(カルスターフラスコ: 柴田科学(株)製)に
2.0 L 入れた。蛍光灯により 1 日あたり 12 時間、培

養フラスコの側面から光(光量子束密度: 約 165 
μmol m–2 s–1)を照射した。実験は恒温室内で行い、水

温は約 20℃に保った。マグネッチックスターラーに

よりフラスコに備えられた羽根(撹拌子)を撹拌しな

がら培養した。また、流速約 1 mL min–1で曝気(培養

フラスコ内に空気を送風)しながら培養した。培養期

間は 14 日間とした。HRT が 4 日となるように、実

験原水である処理水を 1 日に 2 度に分けて培養フラ

スコ内にポンプで供給した。流入に伴い、オーバー

フロー管から培養水を流出させ、培養フラスコ内の

水位を一定に保った。実験原水である培養フラスコ

供給前の処理水は 4℃の冷蔵状態で保存した。 
 HRT の影響に関する試験においては、HRT 4 日の

ほか、2, 6 日の条件で試験した。CO2流入の影響に

関する試験においては、CO2 を流速 0.01, 0.05 mL 
min–1(曝気による流入空気量の 1, 5%に相当する)で
連続的に培養フラスコ内に供給した。培養時の撹拌

および曝気の影響に関する試験においては、撹拌お

よび曝気、撹拌のみ、曝気のみ、撹拌・曝気いずれ

もなしの 4 条件で試験した。 
 培養時における各種水質分析を行った。全リン

(TP)および全窒素(TN)の分析では、下水試験方法の

銅・カドミウムカラム還元法 5)により水酸化ナトリ

ウム－ペルオキソ二硫酸カリウム溶液を用い 120℃、

30 分間試料の加熱分解を行ったのち、分析した。溶

解性全リン(DTP)、溶解性全窒素(DTN)、リン酸イオ

ン態リン(PO4-P)、アンモニア性窒素(NH4-N)、亜硝

酸性窒素(NO2-N)、硝酸性窒素(NO3-N)に関しては、

試料を孔径 1.0 μm のガラス繊維ろ紙 (GF/B, 
WhatmanTM)を用いてろ過し、そのろ液を分析した。

連続流れ分析装置 TRAACS 2000 (Bran+Luebbe)を用

いた。無機性炭素(IC)および有機性炭素(TOC)に関し

ては、同様に孔径 1.0 μm のガラス繊維ろ紙によりろ

過したのち、TOC-5000 および ASI-5000 ((株)島津製

作所)を用いて分析した。クロロフィル aおよびbは、

河川試験方法(案)6)に準拠し、孔径 1.0 μm のガラス繊

維ろ紙(GF/C, WhatmanTM)によりろ過し、紫外－可視

分光光度計 UV-160 ((株)島津製作所)を用いて分析し

た。 
 また、培養終了後、フラスコ内に残存した藻類の

乾燥重量の秤量、藻類種の同定を行った。乾燥重量

は、藻類の含まれる培養水を孔径 1.0 μm のガラス繊

維ろ紙によりろ過し 110℃に加熱後、放冷しろ過前

後のろ紙の重量差から求めた。藻類種の同定は、平

成18年度河川水辺の国勢調査マニュアル 7)に準拠し

た。培養後のフラスコ内の藻類の含まれる培養水を

撹拌し 100 mL を採取し 40 mL に濃縮した。濃縮し

た培養水を十分に撹拌した後、オートピペッターを

用いて 0.5 mm 間隔の界線入りスライドガラス上に

0.04 mL 採り、カバーガラスを被せた。検鏡を行い、

生細胞を対象に種の同定、計数を行った。なお、計

数した細胞数は 1 mL あたりの細胞数に換算した。 
 培養水中および藻類中の重金属類の定量は、高周

波誘導結合プラズマ発光分光分析法、高周波誘導結

合プラズマ質量分析法により行った。培養原水であ

る処理水を硝酸により分解したのち、また培養した

藻類の含まれる培養水を凍結乾燥し、加圧ボンベ法

(MLS1200MEGA、Milestone)で硝酸により分解した

のち ICPS-8000E ((株)島津製作所)および X7CCT 
(サーモフィッシャーサイエンティフィック(株))を
用いて定量した。 
 
3．2．2 研究結果 

 HRT の及ぼす藻類培養への影響を検討した。合計

約 9 Lの培養原水をHRTが 2, 4, 6日となるように培

養フラスコ(2 L)に供給した。HRT が 2, 4, 6 日の時の

1 日あたりのフラスコへの培養原水の流入量は、そ

れぞれ 1000, 500, 333 mL、培養期間はそれぞれ 7, 14, 
21 日となる。培養時における水質分析の結果を表 3
－1a,b,c に示す。HRT が 4, 6 日の場合における溶解

性リン、溶解性窒素の培養前に対する培養終了後の

濃度は、いずれも 15%以下に低減されており、藻類

の増殖に伴いこれらの栄養塩が除去されることが示 
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唆された。HRT 2 日の場合、溶解性リン、溶解性窒

素の培養前に対する培養終了後の濃度は、それぞれ

76, 58%に留まった。培養前後の全リン、溶解性リン

濃度の値より、約 9 L の培養原水から培養後のフラ

スコ内の藻類(オーバーフローにより流出した分を

除く)へのリンの移行率を計算した(全リンから溶解

性リンの濃度を引いた値の培養前後における差が、

培養藻類中のリン濃度として考える)。HRT が 2, 4, 6
日のとき、リンの移行率は、それぞれ 6%, 34%, 37%
であった。同様に窒素の移行率を求めると、それぞ

れ 8, 31, 33%であり、HRT を 4 日から 2 日に減少さ

せることにより、栄養塩の除去率が大きく低下する

ことがわかる。藻類培養による下水の高度処理を考

慮した場合、HRT は、4 日以上の方が望ましいこと

がわかる。クロロフィル a の値は、既報の培養池に

おける培養の結果 8)と同程度の値を示した。藻類の

株や栄養塩等を外部から添加、供給することなく、

下水処理水のみを用いた培養により藻類が増殖した。 
 つぎに培養された藻類種を同定した。結果を図 3
－1a,b に示す。HRT 2 日では、培養された藻類の量

が少なく同定が困難であったため、HRT 4, 6 日で培

養された藻類のみ同定した。HRT を 4 日から 6 日に

上昇させることにより、総細胞数およびそのうち藍

藻類に対する緑藻類の割合が上昇した。HRT 4 日で

は藍藻類が 68%を占めるのに対し、HRT 6 日では緑

藻類が 79%を占め、セネデスムス科が全細胞数の

56%を占めた。緑藻類、特にセネデスムス科の藻類

中には脂質を含有する割合が多く、通常、構成成分

中の 15～17%を占める 9–11)。HRT を 6 日に長くする

ことにより、燃料として有用となる脂質成分を増加

させることができた。さらに、藻類の培養により培

養水中の重金属類の低減が可能であることが報告さ

れている。 
 得られた藻類中の重金属類の含有量を定量した。 

(単位: mg L–1) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3－1 HRT を変えた場合、CO2供給を行った場合

の培養藻類種 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3－2 HRT を変えた場合の藻類中重金属含有量

と培養原水からの移行率 
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––6.2 55 11 3.3 11 3.3 7.4 培養開始
d. HRT4日, 

CO2供給

0.571.815 57 1.3 0.15 16 5.7 9.2 21日後

––11 60 1.7 0.26 6.7 1.8 9.1 14日後

––7.7 56 4.1 2.2 11 3.2 9.2 7日後

0.00140.00131.7 56 9.9 3.3 11 3.3 8.8 培養開始

c. HRT6日

0.692.113 58 1.2 0.25 16 5.1 9.2 14日後

––5.8 57 4.7 2.3 7.5 2.8 9.2 7日後

––6.2 55 11 3.3 11 3.3 8.6 培養開始

b. HRT4日

0.0770.797.8 54 6.4 2.5 10 3.3 9.0 7日後

––4.3 56 11 3.3 11 3.3 8.7 培養開始
a. HRT2日

クロロ
フィルb

クロロ
フィルaTOCICDTNDTPTNTPpH条件

0.471.712 63 0.95 0.35 15 4.9 7.4 14日後

––7.0 62 2.0 1.6 7.8 2.8 7.5 7日後

––6.2 55 11 3.3 11 3.3 7.4 培養開始
d. HRT4日, 

CO2供給

0.571.815 57 1.3 0.15 16 5.7 9.2 21日後

––11 60 1.7 0.26 6.7 1.8 9.1 14日後

––7.7 56 4.1 2.2 11 3.2 9.2 7日後

0.00140.00131.7 56 9.9 3.3 11 3.3 8.8 培養開始

c. HRT6日

0.692.113 58 1.2 0.25 16 5.1 9.2 14日後

––5.8 57 4.7 2.3 7.5 2.8 9.2 7日後

––6.2 55 11 3.3 11 3.3 8.6 培養開始

b. HRT4日

0.0770.797.8 54 6.4 2.5 10 3.3 9.0 7日後

––4.3 56 11 3.3 11 3.3 8.7 培養開始
a. HRT2日

クロロ
フィルb

クロロ
フィルaTOCICDTNDTPTNTPpH条件

表 3－1 異なる HRT で培養した場合の水質の変化 
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さらに、合計約 9 L の培養原水中に含まれる重金属

類含有量を求め、培養された藻類への重金属類の移

行率を求めた(図 3－2)。HRT 4, 6 日における 4 元素

の移行率は 13～20%の範囲にあるが、HRT 2 日では

6～9%の範囲にあり、リンや窒素と同様、HRT を 4
日から 2 日に減少させることにより、重金属の除去

率が大きく低下することがわかった。HRT 4 日で培

養された藻類中のその他の元素成分の定量の結果、

B、Mn、Zn、Sr の元素が、それぞれ 55、68、67、
88 g kg–1-dry 含まれることがわかった。 
 培養水にCO2を流入することによる藻類培養への

影響を検討した。CO2 添加により培養に必要となる

炭素源の取り込みを拡大させ、藻類の生産を促進さ

せるという報告がある 8)。さらに、CO2添加で pH の

制御をすることにより、藻類の成長を抑制するアン

モニア生成の防止や、リン酸塩の沈殿による栄養素

損失の防止などの効果が報告されている 8,12)。また、

燃焼施設からの排ガス中には CO2 が含まれるため、

これを培養水中に流入し藻類を培養することも考え

られる。特に下水処理場に併設される焼却炉からの

排ガスの利用が期待される。CO2を 0.01 mL min–1(曝
気による流入空気量の 1%に相当する)を流入させ、

培養を行ったところ、pH が 7.4 程度を保ち(表 3－1d)、
培養による pH 上昇を抑制できた。培養開始後 7 日 

(単位: mg L–1) 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
目までCO2を流入した場合はしない場合に比べ速く

緑色に色付いたが、14 日経過後のフラスコ内の培養

水の色に大きい変化は見られなかった。また、CO2

の流入により、緑藻類の細胞数はほとんど変化しな

かったが、藍藻類の細胞数は 1.8 倍に増加した(図 3
－1c)。さらに、CO2流入量を空気流入量に対して 5%
に増加させ同様に培養したが、CO2 流入なしの条件

に比し、緑藻類の培養量は 0.7 倍、藍藻類の量は 2.3
倍となった。本試験系では CO2の流入により、燃料

として有用な脂質含有量の高い緑藻類の培養量を減

少させることになった。 
 培養時における撹拌および曝気の及ぼす藻類培養

への影響を検討した。撹拌および曝気 a、撹拌のみ b、
曝気のみ c、撹拌・曝気いずれもなし d の 4 条件で

14 日間培養を行った。水質分析の結果を表 3－2 に

示す。培養原水は、中間日の 7 日目に新たに採取し

たものに交換した。いずれの条件においても培養後、

溶解性リンは、0.7 mg L–1以下に、溶解性窒素は、2.9 
mg L–1以下に減少し、ここでも藻類の増殖に伴いこ

れらの栄養塩が除去されることが示唆された。図 3
－3 に各条件における藻類の乾燥重量を示した。培

養終了後のフラスコ内に残存した藻類およびオー

バーフロー水中の藻類に分類して表示した。培養さ

れた藻類総重量は、撹拌および曝気を行った条件 a 

表 3－2 異なる撹拌・曝気条件で培養した場合の水質の変化 

0.60 2.0 12 37 2.9 0.64 20 7.0 11 14日後

––12 30 4.9 0.47 6.0 1.1 11 11日後

0.0220.129.5 39 8.9 1.7 9.4 2.4 9.6 7日後

––11 37 13 3.5 13 3.5 8.6 4日後

––––––––7.4 培養開始d. なし

0.682.312 62 1.3 0.47 17 5.3 9.3 14日後

––20 53 1.8 0.93 5.4 1.9 9.3 11日後

0.10 0.4312 36 4.9 2.3 8.3 2.8 9.3 7日後

––12 36 12 3.4 12 3.5 8.7 4日後

––––––––8.6 培養開始c. 曝気

0.381.210 39 2.3 0.64 12 3.9 11 14日後

––13 30 3.6 0.47 8.7 2.1 11 11日後

0.140.6410 26 7.3 0.78 11 2.5 10 7日後

––12 36 12 3.4 13 3.5 8.7 4日後

––––––––7.9 培養開始b. 撹拌

0.391.410 62 1.2 0.15 13 4.0 9.3 14日後

––17 53 1.4 0.27 9.3 2.6 9.3 11日後

0.251.314 38 3.3 1.8 10 3.2 9.4 7日後

––12 36 12 3.4 12 3.5 8.7 4日後

––––––––8.6 培養開始a. 撹拌
および
曝気

––2.9 61 11 3.1 12 3.2 7.8 14日後

––10 58 10 2.8 11 2.9 7.6 11日後

0.00010 0.0005812 59 10 2.9 11 2.9 7.4 7日後培養
原水(2)

––10 41 14 3.5 14 3.5 –7日後

––12 40 13 3.4 14 3.5 7.3 4日後

0.0000830.000241039 15 3.6 16 3.7 7.3 培養開始培養
原水(1)

クロロ
フィルb

クロロ
フィルaTOCICDTNDTPTNTPpH条件

0.60 2.0 12 37 2.9 0.64 20 7.0 11 14日後

––12 30 4.9 0.47 6.0 1.1 11 11日後

0.0220.129.5 39 8.9 1.7 9.4 2.4 9.6 7日後

––11 37 13 3.5 13 3.5 8.6 4日後

––––––––7.4 培養開始d. なし

0.682.312 62 1.3 0.47 17 5.3 9.3 14日後

––20 53 1.8 0.93 5.4 1.9 9.3 11日後

0.10 0.4312 36 4.9 2.3 8.3 2.8 9.3 7日後

––12 36 12 3.4 12 3.5 8.7 4日後

––––––––8.6 培養開始c. 曝気

0.381.210 39 2.3 0.64 12 3.9 11 14日後

––13 30 3.6 0.47 8.7 2.1 11 11日後

0.140.6410 26 7.3 0.78 11 2.5 10 7日後

––12 36 12 3.4 13 3.5 8.7 4日後

––––––––7.9 培養開始b. 撹拌

0.391.410 62 1.2 0.15 13 4.0 9.3 14日後

––17 53 1.4 0.27 9.3 2.6 9.3 11日後

0.251.314 38 3.3 1.8 10 3.2 9.4 7日後

––12 36 12 3.4 12 3.5 8.7 4日後

––––––––8.6 培養開始a. 撹拌
および
曝気

––2.9 61 11 3.1 12 3.2 7.8 14日後

––10 58 10 2.8 11 2.9 7.6 11日後

0.00010 0.0005812 59 10 2.9 11 2.9 7.4 7日後培養
原水(2)

––10 41 14 3.5 14 3.5 –7日後

––12 40 13 3.4 14 3.5 7.3 4日後

0.0000830.000241039 15 3.6 16 3.7 7.3 培養開始培養
原水(1)

クロロ
フィルb

クロロ
フィルaTOCICDTNDTPTNTPpH条件
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図 3－3 撹拌・曝気条件を変えた場合の培養藻類の

乾燥重量 
 
において最大となった。しかし、総重量に対するフ

ラスコ内に残存した藻類の重量の比は、撹拌・曝気

いずれもなしの条件 d で 87%、曝気のみの条件 c で
73%と、撹拌を行った場合 a,b(50%程度)に比べて高

いことがわかる。撹拌を行うことにより、付着性・

沈降性の高い藻類の割合が減少し、原水の供給に伴

うオーバーフローによるフラスコ内からの流出量の

割合が増加した。これらの 4 条件におけるフラスコ

内に残存した藻類種をみると、曝気のみの場合 c が

総細胞数が最も多くなった(図 3－4)。また総細胞数

のうち、緑藻類の占める割合が 87%、さらに緑藻類

のうちセネデスムス科の占める割合が 65%に達し、

燃料として有用な成分の割合が大きく上昇した。撹

拌を伴うことにより、総細胞数のうち藍藻類の占め

る割合が増加した。 
 
3．3 下水処理場 B の流入水・処理水を用いた培養 
3．3．1 研究方法 

 下水処理場 B の下水流入水および下水処理水(高
度処理水)を静置したのちの上澄みを 3．2 と同様に、

培養フラスコに 2.0 L 入れ、蛍光灯を照射し約 20℃
で 14 日間、回分および半連続培養した。撹拌および

曝気(培養フラスコ内に空気を流速約 1 mL min–1 で

送風)を伴い培養した。半連続培養においては HRT
が 4 日となるように、1 日あたり 500 mL の実験原水

を 2 度に分けて培養フラスコ内にポンプで流入させ

た。CO2 流入の影響に関する試験においては、CO2

を流速 0.01 mL min–1(曝気による流入空気量の 1%に

相当する)で連続的に培養フラスコ内に流入させた。 
 その他の方法、培養時における水質分析や培養さ

れた藻類種の同定方法については 3．2．1 と同様と

した。 
 藻類の高位発熱量の定量は、JIS M 8814 に基づき 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3－4 撹拌・曝気条件を変えた場合のフラスコ内

に残存した藻類種 
 
行った。乾燥・粉砕後の藻類検体をボンベ型発熱量計

1013-B((株)吉田製作所)を用いて定量した。藻類中の

炭化水素類の定性は、ガスクロマトグラフ－質量分

析法によった。乾燥・粉砕後の藻類検体を n-ヘキサン

に溶解させ、Agilent 6890/5973 (アジレント・テクノロ

ジー(株))を用いて定量した。 
 
3．3．2 研究結果 

 下水流入水および下水処理水を用いて藻類の回分

および半連続培養を行った。ここでも藻類の増殖に

伴い、栄養塩が除去されることが示唆された(図 3－
5)。 
 下水処理水半連続培養においては、CO2 流入を伴

う培養も同時に行った。栄養塩の除去特性に関して

は CO2の流入を行った場合と行わない場合で、大き

い変化がみられなかった。培養前後の全リン、溶解

性リン濃度の値より、約 9 L の培養原水から培養後

のフラスコ内の藻類(オーバーフローにより流出し

た分を除く)へのリンの移行率を求めた。CO2の流入

を行う場合と行わない場合で、移行率はそれぞれ、

23, 24%であった。また、同様に窒素の移行率を求め

ると、いずれも 20%であり、CO2の流入による移行

率の変化はほとんど認められなかった。また、下水

処理水を用い回分式で培養された藻類へのリン移行

率は 100%に近かった。 
 つぎに培養された藻類種を同定した。結果を図 3
－6 に示す。流入水 a と c および処理水 b と d のそ

れぞれの条件を比較すると回分式よりも半連続式の

方が全細胞数が増加し、さらに緑藻類の占める割合

が増加した。一方、処理水による半連続培養 d では

全細胞数に対する藍藻類の細胞数の占める割合が、

0.001%未満になり劇的に減少した。また、処理水の

半連続培養において CO2の流入を行った場合 e は、 
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図 3－5 半連続培養における栄養塩濃度の変化 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3－6 種々の条件における培養藻類種 
 
行わない場合 d に比べて、藍藻類の占める割合が増

加した。 
 ガスクロマトグラフ－質量分析により、藻類を構

成する炭化水素成分の定性を行ったところ、いずれ

の条件においてもパルミチン酸等の脂肪酸が検出さ

れ、バイオディーゼル燃料等への利用の可能性が示

唆された。さらに流入水により半連続培養された藻

類の高位発熱量を測定すると、25,000 kJ kg–1であっ

た。褐炭程度の発熱量を有することが明らかとなり

(ほかの 4 条件で培養された藻類は、得られた量が十

分でないため発熱量分析は行っていない)、助燃剤と

して発電や燃焼等への適用の可能性が示唆された。 
 

4．まとめ 

 下水処理場の環境を利用し、バイオマスとして利

用価値の高い資源の回収、生産、利用を行うための

技術開発を行った。消化汚泥の脱水分離液の電気分

解においてマグネシウムや茶かす等の他バイオマス

を混合することにより、肥料として有効な成分であ

るリンやカルシウムの回収量が増加した。汚泥消化

と電気分解を同時に行うことの可能な実験装置を製

作し、リン、カルシウム、マグネシウム等の析出物

の組成を求めた。リンの析出量は 48 g kg–1であった。

藻類の培養により下水、下水処理水中の栄養塩の低

減が可能であり、培養された藻類の構成要素として

パルミチン酸等の脂肪酸が含まれていることから、

バイオディーゼル燃料等としての利用の可能性が示

された。その他、HRT、撹拌・曝気・CO2 供給等の

培養時の操作等の与える藻類培養への影響を明らか

にし、培養条件の最適化を図るための基礎的知見を

得た。 
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低炭素型水処理・バイオマス利用技術の開発に関する研究 

リサイクルチーム 上席研究員 内田 勉 
  主任研究員 日高 平 
  交流研究員 浅井 圭介 
  元上席研究員 岡本誠一郎 
  元研究員  新井小百合 

 

【要旨】 
 下水処理場に設置している嫌気性消化槽を活用した、低炭素型水処理・バイオマス利用技術を開発するための

基礎実験を行った。TS 5%程度の下水混合汚泥を対象とした嫌気性消化の連続式実験を行ったところ、中温条件

下では安定した処理が可能で COD ベースメタン転換率 0.6 程度が得られたのに対して、高温条件下ではやや不安

定であった。回分式実験 1 では、混合汚泥を 20%投入した場合でもメタン発酵がすすみ、おおむね 20 日後に基

質からのメタン生成が終了した。回分式実験 2 では、おからおよび豆皮の混合消化の可能性が示された。消化前

の濃縮効率向上に活用しうるみずみち棒（土木研究所開発技術）については、導入下水処理場 11 ヶ所を訪問しヒ

アリング調査を行い、課題などを調査した。目詰まりの問題や温度影響についての課題が明らかになった。 
 
キーワード：メタン発酵、下水汚泥、混合消化、バイオマス、濃縮 

 

 

1．はじめに 
 国土交通省下水道部とりまとめデータによれば、

下水汚泥のエネルギー資源としての利活用状況を全

国ベースでみると、発生する下水汚泥中の有機分総

量のうち、下水道バイオガス又は汚泥燃料としてエ

ネルギー利用された割合は約１割であり 1)、バイオ

ソリッドの利活用の観点から、下水処理場を核とし

た下水汚泥と有機性廃棄物の嫌気性消化技術が注目

されている。下水汚泥以外のバイオマスとして、食

品廃棄物、剪定枝、農業系廃棄物など様々な有機性

廃棄物（他バイオマス）との混合消化がますます広

まることが期待されている 2, 3, 4)。ただし、他バイオ

マスを受け入れる場合、負荷が高まるので、既設処

理場を活用する場合には受入可能な余裕があるかが

重要である。負荷率の増加に対応する手段として、

中温から高温条件への変更や、投入汚泥の高濃度化

が考えられる 5)。そこで本研究では、一般的な混合

汚泥よりも高濃度である TS 5%程度の混合汚泥を基

質として、有効容積 3 L の反応器の連続運転を中温

および高温条件下で行い、その比較を試みた。また

既設処理場の消化汚泥を用いた回分式実験を行い、

混合消化の観点からの処理特性の把握を試みた。 
 下水汚泥の効率的な嫌気性消化処理では、その前

段階で濃縮処理が必要である。すなわち、下水処理

場において濃縮プロセスの効率化を図り、改善して

いくことが汚泥処理系全体の改善につながる。重力

濃縮は構造が簡単でランニングコストも他の濃縮方

式に比べ安価であるため、古くから多く採用されて

きた。しかし、汚泥性状の悪化等による濃縮性能の

低下などのから濃縮槽の更新を機に機械濃縮に移行

している処理場も多い。一方、人口減少による下水

道使用量の伸び悩みや改築更新費用の増大など、厳

しい財政運営を余儀なくされており、設備のライフ

サイクルコストを抑える技術が重要になっていくと

考えられる。本技術は既存の重力濃縮槽を活かし、

簡易な構造で重力濃縮プロセスの効率化を図るため

の装置として開発されたのが「みずみち棒」である。

みずみち棒は、既に日本全国 11 処理場 13 槽で導入

されており効果を発揮している。しかし、みずみち

棒を導入した処理場で効果に差がでているのも事実

である。そこで本年度は導入済みの処理場を訪問し、

関係者へのヒアリング調査を行い、現場での課題な

どを調査した。 
 
2．研究方法 
2．1 嫌気性消化の連続式実験 
 有効容積 3 L の反応器を 2 系列準備し、一方を中

温（35℃）、もう一方を高温（55℃）の条件下で連続

運転を行った（それぞれ中温系、および高温系とす

る）。 
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 植種汚泥として、中温系は石川県犀川左岸浄化セ

ンターの、高温系は石川県大聖寺川浄化センターの

消化槽から採取した消化汚泥を用いた。投入汚泥は、

犀川左岸浄化センターの混合汚泥を用いた。混合汚

泥の濃度は TS 3～4%程度であるので、実験室での

遠心分離操作により、5%程度まで濃縮した。基質投

入および消化液の引抜操作は 1 日 1 回の頻度にて手

動で行った。中温系は、運転開始当初数日に 1 回の

頻度で、1 回あたり 150 mL の基質投入を行った。処

理が安定してきたと考えられた 40 日目以降は、平日

のみ1日1回の頻度で150 mLの基質投入を行った。

高温系についても運転開始当初は数日に 1 回の頻度

で、1 回あたり 150 mL の基質投入を行った。しかし

ながら、メタン発生が停止し処理が安定しなかった

ことから、運転開始 45 日目以降基質投入を停止した。

有機酸の蓄積は認められたものの、pH の制御などを

行ってもメタン発酵活性が回復しなかったので、運

転開始 77 日目には汚泥の半分（1.5 L）を新たに採

取した大聖寺川浄化センターの消化槽の消化汚泥と

入れ替えた。これ以降の高温系の基質は大聖寺川浄

化センターの混合汚泥を5%に濃縮したものとして、

79 および 82 日目に 50 mL 投入したところ、メタン

生成活性が認められた。そこで、84 日目以降は、平

日のみ 1 日 1 回の頻度で 100 mL の基質投入を行っ

た。その際には、200 mL の消化汚泥を引き抜き遠心

分離し、上澄み液 100 mL を除いて投入分の基質 100 
mL と混合してから反応器に投入することで、極力

汚泥を流出させないようにした。 
 pH、TS、VS、CODcr、アンモニア、水溶性揮発

性脂肪酸（VFAs）、ならびに発生ガス量および組成

を、下水試験方法に従って行った。なお、CODcr の
分析は HACH 社の吸光光度計 DR2400 および COD
試薬（HR）を用いた。発生ガスはガスクロマトグラ

フ（GC-2014ATF、SHIMADZU）を、アンモニアは

自動比色分析装置（TRAACS2000、BRAN LUEBBE
社）を、VFAs はイオンクロマトグラフ（IC 20、
DIONEX 社）を用いた。 
 
2．2 嫌気性消化の回分式実験 
 回分式実験 1 として、消化汚泥および投入基質の

混合比の影響を確認するために、犀川左岸浄化セン

ターの消化汚泥および混合汚泥を用いて、混合汚泥

の体積比を 0、5、10 および 20%とした 4 系列につ

いて、35℃にて回分式実験を行った。回分式実験 2
として、大聖寺川浄化センターの消化汚泥および混

合汚泥、ならびに他バイオマスの例として食品廃棄

物（おからおよび豆皮）を用いて、55℃にて回分式

実験を行った。ここでは、消化汚泥のみのブランク

系、消化汚泥（体積比 90%）および混合汚泥（体積

比 10%）の下水汚泥系、下水汚泥系に食品廃棄物を

さらに 5 gVS/L 添加した系を設定した。 
 いずれの混合汚泥についても、濃縮操作は行って

いない。これらの実験では、250 mL もしくは 500 mL
のガラス瓶および攪拌機を組み合わせた反応器を用

いた。発生ガスはアルカリ剤を通過させることで二

酸化炭素を除去し、経時的にメタンガスとしての発

生量を測定した。その他の項目の分析方法は、連続

式実験と同様である。 
 

2．3 みずみち棒の調査 
 北海道の小樽市、苫小牧市および余市町、四国の

今治市、ならびに九州の有田町および熊本市の処理

場を訪問し、関係者へのヒアリング調査を行い、現

場での課題などを調査した。 
 
3．研究結果 
3．1 嫌気性消化の連続式実験に関する実験結果 
 連続式実験における、TS および VS の経時変化を

図 1 に示す。中温系では、投入 TS および VS の実測

値が平均でそれぞれ 5.1 および 4.3 %であり、消化汚

泥ではそれぞれ平均 2.4 および 1.7%程度を安定して

維持していた。既設の消化槽での平均的な VS ベー

スでの消化率は 60%程度であり、同程度の消化率が

得られている。アンモニア性窒素濃度はおおむね

1,000 mgN/L 以下であり、メタン発酵への阻害影響

はなかった。VFAs として、コハク酸、乳酸、ギ酸、

プロピオン酸、イソ酪酸、酪酸、イソ吉草酸、およ

び吉草酸はほとんど検出されず、酢酸は 7～14 mg/L
であり、VFAs の蓄積は特に観察されなかった。一

方高温系では、運転開始 55 日目（前回の基質投入か

ら 10 日経過）に、酢酸が 4,000 mg/L 程度、プロピ

オン酸が 800 mg/L 程度、酪酸が 500 mg/L 程度、お

よびイソ吉草酸が 400 mg/L 程度蓄積した。同時期に、

アンモニア性窒素濃度は 1,400 mgN/L であり、pH は

7～8 程度を維持していたので、酸発酵活性は問題な

く、メタン発酵活性が悪化していたことによると判

断した。運転開始 77 日目に消化汚泥を投入して以降

は、メタン生成が観察された。 
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とであった。目詰まりを起こすものは髪の毛など繊

維状のしさが原因となっているようである。みずみ

ち棒がない場合に比べ、みずみち棒がある場合は重

力濃縮槽内の障害物が増えることにもなるので、導

入する際はしさの除去を確実に行う必要があると考

えられる。しさが多い処理場では、重力濃縮槽の前

段にしさ破砕機やスクリーンなどを設けることも有

効であると考えられる。 
 四国および九州の処理場へは、平成 23 年 8 月 30
日～9 日 1 日にかけて訪問した。今治市および有田

町においては、みずみち棒導入後、引抜き汚泥の濃

度は向上したという結果が得られているものの、熊

本市では引抜き汚泥の濃度に向上は見られていな

かった。温暖な地域では、引抜き汚泥の濃度を高く

するために、界面高さを上げると、滞留時間が長く

なり、引抜く前に汚泥が腐敗し、スカムが発生する

傾向が見られた。腐敗によるガスが汚泥に付着し汚

泥を浮上させ、スカムが発生するばかりでなく、引

抜き濃度も低下するといった現象が発生するので、

汚泥の腐敗時間を考慮した運転が必要である。引抜

き汚泥の濃度は向上しないものの、みずみち棒導入

によりスカムの発生が抑えられているということで

あったので、汚泥に付着したガスをみずみち棒によ

り再び分離させるといった効果がある可能性も考え

られる。 
 
4．まとめ 
 本研究では、下水処理場に設置している嫌気性消

化槽を活用した、低炭素型水処理・バイオマス利用

技術を開発するための基礎実験を行った。また、み

ずみち棒については、導入下水処理場を訪問し、ヒ

アリング調査を行い、現場での課題などを調査した。

得られた成果は以下の通りである。 
1）TS 5%程度の下水混合汚泥を対象とした嫌気性消

化の連続式実験を行ったところ、中温条件下では安

定した処理が可能であり、全期間を通じてCODベー

スで 60%程度のメタン転換が示されたのに対して、

高温条件下での運転はやや不安定であった。 
2）回分式実験 1 では、混合汚泥を消化汚泥に対して

体積比 20%投入した場合でもメタン発酵がすすみ、

おおむね 20 日後に基質からのメタン生成が終了し

た。回分式実験 2 では、おからおよび豆皮の混合消

化の可能性が示された。 
3）北海道の小樽市、苫小牧市および余市町、四国の

今治市、ならびに九州の有田町および熊本市の処理

場を訪問し、関係者へのヒアリング調査を行い、現

場での課題などを調査し、北海道では目詰まりの可

能性や、温暖な地域では腐敗ガスによる影響などの

課題が明らかになった。 
 今後、嫌気性消化については基礎的実験を継続す

ることでその安定性を評価し、みずみち棒について

は示された課題に対する基礎実験を行う必要がある。 
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水環境中における病原微生物の対策技術の構築に関する研究 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
研究期間：平23～平27 
担当チ－ム：材料資源研究グル－プ（リサイクル） 
研究担当者：内田勉、諏訪守、桜井健介 

 
【要旨】 

 病原微生物の検出技術の高度化により、下水や環境水での汚染実態が徐々に明らかになりつつあるが、それらに起因

する集団感染発生の恐れが危惧されている。現行指標である大腸菌群では汚染の実態を十分に把握できないこともあり、

公共用水域への各種汚染源の解明や汚染レベルの違いによる対策手法の構築が望まれている。 
本研究では、利用形態に応じた公共用水域の安全性を確保するため、その基本となるリスク評価に資するべく、測定

法等の開発を通した下水や環境水における新興･再興感染症としての病原微生物である原虫類、ウイルス、薬剤耐性菌

の汚染実態を解明する。さらに、対策技術として今まで明らかとなっていない生物学的高度処理法等による病原微生物

の除去要因の解明を行う。その結果を基に汚濁負荷の観点から適切な水環境保全システムとしての対策技術を構築する

ものである。 
本研究は、平成 23～27 年度にかけ、①下水や環境水における新興･再興感染症としての病原微生物である原虫類､ウ

イルス､薬剤耐性菌の実態解明、②リスク評価のための極低濃度試料に対応した濃縮･定量技術の開発、③生物学的高度

処理法による除去率向上要因の解明と消毒法による効果の検討、④適正な流域管理のための非点源負荷と対策技術の構

築、⑤水環境保全システムとしての適切な対策技術の構築、の各項目を達成目標に掲げ実施するものである。 
23年度は、上記①に関して、下水道へ排出される病院排水を対象に薬剤耐性菌の実態調査、および浄化槽排水負荷源

を流域に持つ河川を対象にウイルス、原虫類の実態調査を行った。 
その結果、下水道へ排出される病院排水を対象とした薬剤耐性菌の実態調査では、アンピシリンに耐性を示す多剤耐

性大腸菌株が多く検出されたが、カルバペネム系のイミペネムに耐性を示した大腸菌株は、現段階において不検出であ

った。このため、ス－パ－耐性菌と称される細菌の存在レベルは未だ低いと推定された。また、浄化槽排水の影響を受

ける河川水の調査では、公共用水域に対するノロウイルスの負荷源の1つとして、さらに、原虫類に関しても検出割合･

濃度は低いが負荷源の1つとして浄化槽排水の存在が明らかとなった。 
上記③に関して、東日本大震災により壊滅的な被害を受けた下水処理場を対象に、段階的な対策技術による放流水質

の改善効果を評価した。今回の震災により壊滅的な被災を受けた下水処理場では、完全な水処理の復旧には長期間を要

することから、段階的な対策の実施により公共用水域に対する衛生学的安全性を担保しなければならない。しかし、段

階的な対策技術ごとに病原微生物の除去効果が異なると考えられるため、それら対策技術の除去効果を明らかにするこ

とを目的に、被災した処理場を対象に重点的に調査を実施した。 
段階的な対策技術による放流水質の改善効果の評価では、その初期対応での簡易沈殿処理法は、沈殿汚泥からの還元

性物質による消毒剤の消費が消毒効果に影響するため、汚泥の引き抜き管理の重要性が明らかとなった。次いで、簡易

曝気や汚泥の返送系の復旧は、塩素消毒による大腸菌群の不活化効果やノロウイルス濃度の減少効果の向上に寄与して

いた。また、生物学的な処理法の復旧により、有機物濃度が減少することで次亜塩素酸ナトリウムの添加濃度を低減で

き、より消毒効果が向上するものと考えられた。 

キ－ワ－ド：抗生物質耐性大腸菌、原虫類、ウイルス、浄化槽排水、段階的対策技術 
 
１. はじめに 
分子生物学的手法による微生物の同定･検出技術の進

展により、感染症の原因究明が比較的容易となり病原微

生物に関する知見が集積されてきている。殊に分離･培養

が容易ではない細菌やウイルスなどの存在実態が徐々に

明らかになるにつれ、これまで衛生学的な指標とされて

きた大腸菌群に比較して、その存在実態や消毒耐性等に

関し乖離した状況が課題となっている。また、原虫類や

一部のウイルスに関しては、近年になっての集団感染発

生や、分子生物学的手法による検出技術の進展により、

比較的近年に存在実態が明らかとなったことから新興感

染症としての位置づけがなされている。一方、薬剤耐性

菌などは抗生物質の利用の増加に伴い耐性能力を拡大す

る細菌が徐々に蔓延してきている状況から、多剤耐性菌
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の存在が再興感染症の一原因であるとして大きな社会問

題となっている。 
これら新興･再興感染症の原因となる病原微生物に関

しては、水環境に及ぼす衛生学的な観点から環境水を含

め下水処理場等において、その実態把握のため調査･研究

は徐々に行われているが、他にも汚染源と推定されるポ

イント、ノンポイント負荷源は存在しており、実態把握

の遅れから対策技術の構築には繋がっておらず、公共用

水域に対する汚染の原因ともなっている。このため、公

共用水域の衛生学的な安全性を担保する上で、汚染源の

実態把握やその汚染源に対する対策技術の構築は重要で

ある。  
本研究では上記の要請を踏まえ、利用形態に応じた公

共用水域の安全性を確保するため、その基本となるリス

ク評価に資するべく、下水や水環境中における新興･再興

感染症としての病原微生物である原虫類、ウイルス、薬

剤耐性菌の汚染実態を解明する。汚染実態の解明ととも

に、対策技術として今まで明らかとなっていない生物学

的高度処理法等によるこれらの病原微生物の除去要因の

解明を行う。その結果を基に汚濁負荷の観点から適切な

水環境保全システムとしての対策技術を構築するもので

ある。 
特に薬剤耐性菌に関しては、ス－パ－耐性菌と称され

る細菌の存在が大きな社会問題となっていることから、

存在実態の把握とともに、その存在状況によっては、下

水処理場を含めた排水処理施設での適切な対策の構築を

早急に実施する必要がある。 
本研究で対象としている病原微生物は抗生物質耐性大

腸菌、クリプトスポリジウム、ジアルジア、ノロウイル

ス（NV）とした。23 年度は本研究課題の初年度にあた

るため、実態把握を主に実施したが、下記 2)に関わる項

目として、東日本大震災により壊滅的な被害を受けた下

水処理場を対象に、段階的な対策技術による放流水質の

改善効果の評価を重点的に実施した。 
１） 下水や環境水における新興･再興感染症としての病

原微生物である原虫類､ウイルス､薬剤耐性菌の実態

解明 
２） 生物学的高度処理法による除去率向上要因の解明と

消毒法による効果の検討 
  

２．研究目的および方法 

2.1下水や環境水における新興･再興感染症としての病原

微生物である原虫類､ウイルス､薬剤耐性菌の実態解明 

2.1.1抗生物質耐性大腸菌の実態 

抗生物質の利用増加や開発が繰り返され、複数の抗生

物質に対して耐性を有する多剤耐性菌の存在が社会的

に大きな問題となっている。殊に、複数の抗生物質に耐

性を有する多剤耐性菌の 1 つであるス－パ－耐性菌と

称される細菌は、切り札と称される抗生物質に耐性を有

することから、臨床分野等においても大きな脅威となっ

ている。 

一方、微生物混在系としての下水処理場においても耐

性菌の実態調査は行われており、多剤耐性株の存在１）

や耐性遺伝子の検出報告例２）がある。特に、下水処理場

へス－パ－耐性菌の流入がある場合には、微生物混在系

としての活性汚泥中において、ニュ－デリ－･メタロ-β

-ラクタマ－ゼ 1（NDM-1：カルバペネムを含む広域β

-ラクタム薬を分解する酵素）に代表される耐性遺伝子

の伝播により他の細菌に対し多剤耐性能力を付与する

ことが危惧される。海外においてNDM-1の遺伝子を保

持した細菌の実態について、水道を含む環境水での検出

事例３）もあり、抗生物質の消費大国である我が国におい

ても、その実態解明を早急に実施する必要性があると考

えられる。 

本研究課題では、まず、ス－パ－耐性菌を含めた多剤

耐性菌の実態把握を目的に、下水道へ排出される病院排

水を対象に、その存在状況について評価を行った。病院

排水は、関東圏内にある比較的大規模なF病院を対象と

し、排水中に含まれる大腸菌の抗生物質感受性試験によ

り評価を行った。大腸菌の検出はクロモカルト培地によ

る平板培養法とし、検出された各々の大腸菌の典型コロ

ニ－を釣菌、その培養液を平板に固めた寒天培地上に塗

布し、平板上に抗生物質の含有されたディスクを置いた。

この平板を 35℃で 16～18 時間培養の後、平板上に形成

された阻止円の直径を測定し耐性、感受性の判定を行っ

た。対象抗生物質はカルバペネム系の代表的な抗生物質

であるイミペネム(IPM)以外に、アンピシリン(ABPC)、

カナマイシン(KM)、ゲンタマイシン(GM)、スルファメ

トキサゾ－ル･トリメトプリム(ST)、セフジニル(CFDN)、

テトラサイクリン(TC)、レボフロキサシン(LVFX)の8種

類とした。抗生物質含有ディスクは KB ディスク（栄研

化学）を利用し、感受性試験の判定基準などは KB ディ

スクの手引きを参照した４）。 
2.1.2 浄化槽排水負荷の影響を受ける河川調査 

公共用水域に対する病原微生物の負荷源はポイント、

ノンポイント負荷として様々なものが存在する。本研究

においては、これら負荷源の病原微生物の実態を明らか

にするとともに、その対策手法の構築、評価を行うもの
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である。その中でも汚水処理人口に占める浄化槽の処理

人口は比較的多いため、浄化槽排水が公共用水域に及ぼ

す影響評価が必要であると考えられるが、その実態につ

いては未解明である。 
このため、浄化槽排水の影響を受ける河川を対象とし

た病原微生物の実態把握を目的に、NV、原虫類の存在

実態を評価した。 

調査対象河川はB県内にあるC、D、Eの 3河川とし

た。これらの3河川の流域は、下水道整備未普及地域で

あるものの一部の排水を単独･合併浄化槽により処理し

ている地域が含まれる。調査対象とした河川の流域にお

ける浄化槽設置数等を表－1 に示す。住戸数の約 30％が

浄化槽を設置しており、設置数と戸数平均人数から推定

される浄化槽人口は約110～220人である。また、当該流

域内における浄化槽設置施設は小学校等があり、D、E、

C 河川流域の順で人口負荷が多い。調査は感染性胃腸炎

の流行期である1～2月下旬の間に、これらの浄化槽排水

の影響を受ける3河川を対象に4時間間隔で24時間採水

を2回実施した。 

住戸数 浄化槽設置数
浄化槽推定
人口（人）

その他流域内浄化槽
設置施設（人）

浄化槽推定
人口計（人）

C河川 約 210戸 約 60戸 約220 － 約220

D河川 約 120戸 約 30戸 約110 小学校等（約330人) 約440

E河川 約 240戸 約 60戸 約220 保育園（約60人) 約280

表－１ 影響戸数と浄化槽設置数

 
原虫類の測定は、試料をポリカ－ボネ－ト製メンブラ

ンフィルタ－によるろ過濃縮後、超音波処理によりフィ

ルタ－からオ－シスト(シスト)を剥離させ免疫磁気ビ－

ズ法で回収し、蛍光抗体染色を行った。免疫磁気ビ－ズ

はダイナル社製のダイナビ－ズ GC-コンボキット、蛍光

抗体染色にはイ－ジ－ステインを用い、染色したプレパ

ラ－トを落射蛍光微分干渉顕微鏡にて観察･定量を行っ

た。なお、原虫類の測定試料は4時間毎の24時間採水の

6試料を混合したものである。 
NV の測定は、安定した定量値を得るため試料の濃縮

はポリエチレングリコ－ル（PEG）沈殿法とした。PEG

沈殿法では、試料中にPEG＃6000（終濃度8％）および

NaCl（終濃度0.4M）を添加・撹拌し完全に溶解させ、4℃

で1夜静置の後、10,000×Gで30分間遠心分離し沈渣を

回収した。この沈渣をRNase-free水（遺伝子分解酵素を

除去した水）に再浮遊させてウイルス濃縮液とし、濃縮

液中のウイルスは、リアルタイム PCR 法により定量５）

を行った。ウイルス遺伝子の抽出は、ウイルス濃縮液か

らQIAamp Viral RNA Mini Kit（QIAGEN社）の抽出

カラムを用いたグアニジン法とした。抽出した RNA に

微量に含まれている DNA を除去するため DNaseI 処理

し、RNeasy MinElute Clean up Kit（QIAGEN社）で

ウイルス RNA を精製した。上記で抽出したウイルス

RNA試料0.5μgをランダムプライマ－、Omniscript RT 

Kit（QIAGEN 社）を用い全量 20μL の系で逆転写反応

を行いcDNAを作製し2μL をリアルタイムPCRに供し

た。NV の検出に用いたプライマ－、プロ－ブおよび反

応条件は、「ノロウイルスの検出法について」６）に準じた。

リアルタイム PCR 反応のための試薬は QuantiTect 

Probe PCR Kit（QIAGEN 社）を用い、リアルタイム

PCR装置はLightCycler（ロシュ･ダイアグノスティック

ス社）を使用した。逆転写反応に使用する抽出 RNA 量

はSpectrophotometer (NanoDrop社製)により定量した。

なお、ウイルス遺伝子抽出カラムへのウイルス濃縮液の

通水量は、検出濃度にバラツキが生じないよう抽出カラ

ム1本あたり0.05mg-SSとなるように統一した５）。 
2.2  生物学的高度処理法による除去率向上要因の解明

と消毒法による効果の検討 

2.2.1 段階的な対策技術による放流水質の改善効果の評

価 
東日本大震災による津波により、沿岸部に位置する下

水処理場は壊滅的な被災を受け水処理機能が停止した。

また、下水管渠にも広範囲な被害を及ぼしたことから、

流下機能の阻害により、マンホ－ル等からの溢水によっ

ても公共用水域を含めた市街地等の衛生学的なリスク上

昇要因にもなった。水道を含めた他のインフラ復旧によ

り下水は継続的に流入するため、下水処理場は応急復旧

対策により速やかに下水の排除･水質浄化を行う必要が

ある。壊滅的な被災のため、完全な水処理の実施には長

期間を要することから、段階的な対策の実施により公共

用水域に対する衛生学的安全性を担保しなければならな

いが、段階的な対策技術ごとに病原微生物の除去効果が

異なると考えられる。 

本評価では、下水処理場の水処理機能が被災により停

止した場合、病原微生物の除去のために必要な要件を明

らかにすることを目的に実施するものである。また、段

階的復旧において生じた課題を明確にして、解決策を

提案することで、本研究の達成目標の1つである「水

環境保全システムとしての適切な対策技術の構築」に繋

がると考えられる。 
本評価では、壊滅的な被災により水処理機能が停止し

たA 下水処理場を対象に実態調査を実施した。段階的な

対策技術として①簡易沈殿処理、②簡易沈殿処理＋簡易

曝気処理、③簡易沈殿処理＋簡易曝気処理＋汚泥返送系
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の仮復旧の各段階における大腸菌群、NV の除去特性と

課題を明らかにすることを目的に、現地調査･実験を実施

した。併せて原虫類の流入実態についても把握した。 

現地調査･実験方法では、上記の評価項目に加え塩素消

毒実験等を行い、大腸菌群等の不活化･除去効果について

検討を行った。 

各病原微生物の測定法は、大腸菌群数では、デソキシ

コ－ル酸培地による平板培養法とした。 

原虫類、NVの測定法は、上記2.1.2に示した手法と同

様である。 
その他の水質測定項目は、水温、pH、DO、ORP、濁

度は多項目水質計により、SSは下水試験方法を準拠、残

留塩素はDPD法により測定した。 
 

３．研究結果および考察 

3.1下水や環境水における新興･再興感染症としての病原

微生物である原虫類､ウイルス､薬剤耐性菌の実態解明 

3.1.1抗生物質耐性大腸菌の実態 
入院患者に対する抗生物質の投与により病院排水中に

は多剤耐性菌の存在割合が高いと推定されるため、下水

や環境水の実態把握に先立ち下水道へ排出される病院排

水を対象に、抗生物質耐性大腸菌の存在状況を調査した。

調査対象とした病院排水は、関東圏内にある比較的大規

模な F 病院である。ここからの排水を複数回採水し、そ

の試料中の大腸菌コロニ－について抗生物質感受性試験

を行った。 

試験結果を図－1、2に示す。供試株数は333株であり、

その内、8剤の抗生物質に対して耐性が無いと評価された

株は44株であった。1剤のみに耐性を示した株は115株

であるが、その内 ABPC に耐性のあるものは 62 株であ

った。2剤以上の抗生物質に対し耐性を示した多剤耐性株

は174株であり、供試株数の約50％であった。174株の

内 169 株が ABPC に耐性を示しており、多剤耐性株の

97％を占めていたことから、多剤耐性株の多くはABPC

に耐性を有することが明らかとなった。また、2株が最大

7剤に対し耐性を示した。図－2は各抗生物質に対する耐

性株の割合を示したものであり、ABPC に耐性を示す株

は約70％と最も高く、次いで、TCが約40％を占めてい

た。ABPCは1963年、TCは1954年に発売され長期間

使用されており７）、時間の経過が耐性株の増加に繋がっ

たと考えられる。現状において比較的販売量が多いとさ

れるLVFXに関しては８）、上記2つの抗生物質に比較し

て耐性株の割合は高くないため、抗生物質販売量と耐性

株の存在実態との関係はないようである。 

一方、カルバペネム系の代表的な抗生物質の 1 つであ

る IPMに対しては、耐性を示した大腸菌株は検出されな

かった。大腸菌などの腸内細菌科でカルバペネム剤に耐

性を示す株が分離された場合には、NDM-1産生の可能性

を考慮する必要があるとされているが９）、今回の実態調

査では検出されなかったため、現状においてはス－パ－

耐性菌と称される細菌の存在レベルは未だ低いと推定さ

れた。今後、下水や環境水などを含め調査対象を拡げ実

態把握を行う。 
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図-１  大腸菌の耐性抗生物質数ごとの検出株数  
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3.1.2 浄化槽排水負荷の影響を受ける河川調査の結果 

 1月下旬から2月下旬に行った調査結果を図－3～6に

示す。C 河川における NVG2 濃度は概ね 1 月下旬では

10４～10５copies/L、2 月下旬では 10４～10５copies/L、E

河川では同様に1月は10５～10６copies/L、2月は10４～

10５copies/L、D 河川は 10４～10５copies/L レベルの範囲

内で推移しており、2 月に比較して 1 月では 1 オ－ダ－

程度高いことから、胃腸炎感染症の流行状況の影響を受

けているものと推定された。NVG1 濃度については、

NVG2濃度に比較して全体的に1オーダー程度低い状況

にあった。また、各河川の流量状況を図－5、6に示した

が、C 河川の流量は他の河川と比較して多いことから、

河川水による希釈効果が NV の検出濃度に反映されてい

るものと考えられた。 

 ここで、河川水量に占める浄化槽排水の割合から排水
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た。 

6) 浄化槽排水の割合が高い河川水でも残留塩素濃度は

検出されなかった。 

「段階的な対策技術による放流水質の改善効果の評価結

果」 

7) 簡易沈殿処理時においては、堆積汚泥の引き抜き管理

が消毒効果を発揮させるために重要な因子であること

が明らかとなった。 
8) 簡易沈殿処理水を対象とした PAC の添加効果の評価

では、その添加濃度を高めることで塩素消毒による大腸

菌群の不活化効果やノロウイルス遺伝子量の低減効果

が向上した。 

9) 簡易沈殿処理に加え簡易曝気や汚泥の返送の実施に

より消毒効果は向上するが、活性汚泥の生成を目的とし

た運転条件とすることで、より消毒効果が向上するとと

もに消毒剤の低減が図られることを明らかにした。 

10) 今回、調査対象とした河川水や下水試料からの原虫

類の検出濃度･割合は低いことから、これらの原虫類が

原因となる感染症は発生していないものと考えられた。 
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開発途上国における都市排水マネジメントと技術適用に関する研究 

 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
研究期間：平23～平27 
担当チ－ム：材料資源研究グル－プ（リサイクル） 
研究担当者：内田勉、諏訪守、日高平、桜井健介 

 
【要旨】 

 新興国を中心に、急速な経済成長により工場排水や生活排水の河川、湖沼等への放流に伴い、著しい水質汚濁とそれ

に伴う利水障害、生態系の破壊など深刻な影響が生じている。また、昨今、人口増加による水資源の逼迫に伴う高度な

水の再利用、地球温暖化対策に配慮した下水汚泥等を有効利用した省エネルギー対策が求められつつある。さらに、京

都メカニズムによる温室効果ガス排出削減枠の移転等の要請も高まっている。我が国では、こうした状況に対応しうる

優れた公害対策の経験や汚水処理、汚泥有効利用技術等を保有しており、海外の多くの開発途上国から支援要請がある

ものの、開発途上国では気候風土、生活様式、経済状況、水資源の逼迫状況等が異なっており、我が国における下水道

に関する考え方や技術がそのまま適用できない可能性がある。 
本研究では、変化する社会的要請や処理水の各種用途への再利用、下水汚泥等の副産物の有効利用や水･汚泥処理の

省エネルギー化による地球温暖化対策への寄与が可能な開発途上国向けの水･汚泥処理技術の現地適用手法を開発する

ものである。 
本研究は、平成 23～27 年度にかけ、①途上国の地域要件を踏まえた水･汚泥処理技術の適用性の分類、②水･汚泥処

理技術の現地適用手法の開発、③都市排水マネジメント方策の提示、の各項目を達成目標に掲げ実施するものである。 
23年度は、上記①に関して、マレーシア国を対象に下水・汚泥処理に関わる地域要件や都市排水に対する社会的要請

について現地調査を実施し、適用技術に対する課題、留意点等を整理した。 
その結果、処理水の再利用では、心理的な抵抗により需要も明確ではなかった。下水汚泥の有効利用と減量化では、

輸入燃料の依存を減らすため炭化燃料化の活用が期待でき、埋め立て処分に代わる焼却方式の提案が必要であると考え

られた。省エネルギー型水処理では、現地での適用事例が少ないため、現地の要求性能を踏まえた適用性の評価が必要

であると考えられた。汚泥消化ガスの活用に関しては、汚泥消化槽の温度管理、硫化水素対策等が課題であった。 
 

キ－ワ－ド：開発途上国、都市排水マネジメント、水･汚泥処理技術、排水の再利用、温室効果ガス対策 
 
１. はじめに 
近年、開発途上国等の都市排水処理において、従来の

河川、湖沼汚濁などの問題に加え、人口急増による水資

源の逼迫に伴い排水の再利用、地球温暖化対策に配慮し

た温室効果ガス排出抑制などが求められている。我が国

の保有する公害対策の経験や水･汚泥処理技術を活用し、

新たな課題に対応が可能な都市排水マネジメントが必要

であると考えられるが、気候風土や生活様式、経済状況

等が異なることもあり、それらの経験や技術をそのまま

適用できない可能性がある。 
このため、開発途上国の地域要件を踏まえた水・汚泥

処理技術の適用性を分類し、現地適用手法を開発するこ

とで、都市排水マネジメント方策の提案が必要である。 
本研究では上記の要請を踏まえ、従来の開発途上国向

け都市排水マネジメントガイドラインに新たに追加すべ

き視点として、多様な用途への再生水利用、下水汚泥処 

 
理の適正化･処理プロセスの省エネルギー化、下水汚泥エ

ネルギー活用などの項目を加え、新たな都市排水マネジ

メントの方策を提案するものである。  
23年度は本研究課題の初年度にあたるため、途上国の

地域要件を踏まえた水･汚泥処理技術の適用性の分類と

して、下記の 3 項目についてマレーシア国を対象に、現

地調査および関係者からのヒアリング等を実施した。 
１） 下水処理水の再利用の現状 
２） 汚泥処理技術 
３） 温室効果ガス対策 
  

２．マレーシア国の下水道事業 

マレーシア国の下水道事業は、各組織で役割が明確化

されており、政策業務では水セクター政策局、プロジェ

クトの立案･実施は下水道局、規制業務は国家水サービス
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ギーとして回収できる利点を有しており、また、藻類利

用によるハイレートポンドも省エネ型水処理法として、

各々活用ができれば、温室効果ガス排出削減に寄与でき

る。課題として明らかになったことは、現地での適用事

例が少ないため、放流先水域において要求される処理水

の水質レベルを達成するために必要な運転条件の最適化

を示すことである。 

 

 現地での適用事例がなく、運転条件等の最適化が必要省エネ型水処理

 埋立てに代わる焼却方式の提案

処理水の再利用

下水汚泥の利用

汚泥消化ガスの活用

汚泥の減量化

 再利用への心理的抵抗が大きく、需要も明確でない

 汚泥消化槽の温度管理、硫化水素対策等が課題

表－２ 技術適用における留意点等の概要
適用技術 課題･留意点等

 輸入燃料の依存を減らすため、炭化燃料化の活用に期待

 

 

５．まとめ 

23年度は、途上国の地域要件を踏まえた水･汚泥処理技

術の適用性の分類に関して、マレーシア国を対象に下

水・汚泥処理に関わる地域要件や都市排水に対する社会

的要請について現地調査を実施し、適用技術に対する課

題、留意点等を整理した。 
その結果、処理水の再利用では、心理的な抵抗があり

需要も明確ではなかった。省エネルギー型水処理では、

現地での適用事例が少ないため、現地の要求性能を踏ま

えた適用性の評価が必要であると考えられた。下水汚泥

の有効利用と減量化では、輸入燃料の依存を減らすため

炭化燃料化の活用が期待でき、埋め立て処分に代わる焼

却方式の提案が必要であると考えられた。汚泥消化ガス

の活用に関しては、汚泥消化槽の温度管理、硫化水素対

策等が課題であった。 
 

謝辞 

 本調査を実施するにあたり、マレーシア国のエネルギ

ー･グリーンテクノロジー･水省、国家水サービス委員会、

国営下水道管理会社の関係各位には、現地調査やヒアリ

ングに特段のご配慮･ご協力を頂いた。ここに謝意を表し

ます。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 



平成 23 年度  下水道関係調査研究年次報告書集 

- 53 - 
 

再生水利用の安全リスクに関する研究 

 

リサイクルチーム 上席研究員 内田 勉 

主任研究員 諏訪 守  

研 究 員 桜井 健介 

専門研究員 安井 宣仁 

 

１．はじめに 

平成 22 年度における全国の下水処理場の処理水量は年間 144.4 億 m3に達している。下水処理水は、都市内に

おける貴重な水資源であり、下水処理場の場外に送水され、工業用水、修景揚水等として年間 2.01 億 m3の利用

があるが、その割合は、処理水量全体の 1.4%に過ぎない 1)。一方、内閣府が行なった水に関する世論調査 2)では、

「雨水・再生水の利用について」では「使いたい」とする者の割合が 86.4％となっている。同調査で「行政に力

を入れてほしいこと」では、「水辺環境の整備」や「水の再利用の促進」が平成 13 年の前回調査に比べ増加する

など、水辺環境や水の再利用に対する要請が強くなっている。また、下水処理水の利用の促進に向けて、再生水

の安全性の評価と制御方法の開発などが求められている 3)。 

本研究では、平成 21～25 年度において、再生水利用促進のための要因分析を行うとともに、水質基準を設定す

るための課題抽出および再生処理技術を評価することである。 

平成 23 年度は高ウイルス除去率を得る上で除去対象とする微小粒子径を明らかとすることを目的に、処理方式

の異なる下水二次処理水を対象とし、微小懸濁物質と病原ウイルスの存在実態を詳細に把握した。処理水中の粒

度分布と SS 濃度の関係を評価し、今後二次処理水を再生水として利用する際に必要となるウイルス除去手法を考

察した。なお、本調査における再生水の利用とは、下水処理水の利用と同義である。 

２．微小粒子の粒度分布とウイルスの存在実態に関する検討 

２．１ 処理方式が異なる処理水の微小粒子区分毎におけるウイルスの存在実態 

 本調査では，処理方式が異なる処理水の微小粒子区分毎におけるウイルスの存在実態の把握を目的に、標準的

な活性汚泥二次処理水と生物学的高度処理水を対象とした。二次処理水は A 下水処理場内のパイロットプラント

処理水、生物学的高度処理水はA下水処理場におけるA2/O法、修正Bardenpho法、循環式硝化脱窒法とし、凝集

剤添加活性汚泥法の処理水もふくめた。また処理水の採水と同時に流入下水の採水も行った。 

2.2 処理水中の懸濁物質の測定 

H22 年度の結果から，下水および処理水中に含まれる微小懸濁物質とウイルスの除去性に関係性が見出せてこ

とから 3)，本年度も継続して懸濁物質の粒径区分毎の分布を全体と微小な懸濁物質に分けて把握することとした。 

測定方法は H22 年度同様に，微小懸濁物質粒径の分布の把握には、電気的検知帯法(Electrical sensing zone 

method, ISO 13319, Multisizer 4.0, Beckman Coulter, Inc.）によった。なお、微小懸濁物質とは、生物処理に大

きく影響を受けるとされている 10-20μm 以下の粒子 4)を指すこととし、分析機の細孔は 20μm（標準測定範囲：

0.4-12μm）を用いることした。 

2.3 病原ウイルスの定量 

 処理水中の微小懸濁物質の粒径分布測定と同時に，孔径の異なるガラス繊維ろ紙(1μm, 0.7μm, 0.4μm)および

20μm の篩を用い，各ろ液中の Norovirus を定量することで，粒子区分毎におけるウイルスの存在実態を把握し

た。Norovirus の定量方法は参考文献 5)に準拠し，Real-time RT-PCR 法により定量した。なお本定量方法では検

出限界は 1copies/tube，定量下限値は 10copies/tube6)である。 
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５．まとめ 

平成 23 年度は高ウイルス除去率を得る上で除去対象とする微小粒子径を明らかとすることを目的に、処理方式

の異なる下水二次処理水を対象とし、微小懸濁物質と病原ウイルスの存在実態を詳細に把握した。以下に得られ

た結果を示す。 

 ・水質がほぼ同程度の試料においても、1μm 以下の微小粒子の存在量が大きく異なった。 

 ・0.4μm~0.45μm の粒子数が多いほど 0.4μｍろ過後の NoV の存在割合が低い傾向が確認された。 

 ・流入下水および凝集剤添加活性汚泥法処理水、パイロットプラントの処理水は微小粒子の平均径が大きい粒

子に吸着した状態で存在しており、粒径 1μm 以上の浮遊態を除去することで約１Log のウイルス除去率が見

込める可能性があると考えられた。 

 ・流入下水、パイロットプラント処理水、凝集剤添加活性汚泥法処理水では 1μm 以上の粒子を除去すれば、

GI、GII とも概ね 60％程度、NoV を除去することが可能となるが、残りの 40％は 1μm 以下の微小粒子態

に存在し、特に 0.4μm 以下に最大で 35％程度、NoV が残存している可能性が示された。 

 ・生物学的高度処理では、粒子径が 1μm 以上の粒子と 0.4 μm~1μm 未満の粒子を除去しても NoV の残存濃

度がほぼ同等であることから、0.4 μm 未満の微小粒子を除去する必要があると考えられた。 
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21 世紀型都市水循環系の構築のための水再生技術の開発と評価（水の衛生学的評価） 
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１． はじめに 

 現在の都市における水利用システムは大量取水，大量排水の「一過型」であるといえ，今後予想される水資源

の量的不足と質的悪化に対応するためにも「新たな水利用システム」の開発を行う必要がある 1)。下水処理水の再

利用に関しては，特に処理工程における腸管系ウイルスの挙動が重要であるが，これらは十分に把握されていな

い 2)。腸管系ウイルスの中でも，近年，感染症が多発しているノロウイルス（以下，NoV という）が評価対象ウイ

ルスの 1 つとして挙げられる。 

本研究では新しい水利用技術において，安全，安心な利用システムの構築に資するよう遺伝子解析を中心とし

た手法で，病原微生物である腸管系ウイルスを対象に定量を行い，開発される水処理技術の安全性評価を行う。

H23 年度は昨年度構築した衛生学的リスク評価手法を基に障害調整年数(DALYs)による考えを基に定量的微生物

リスク評価(QMRA)1), 2)により，農業利用を想定した衛生学的リスク評価の Case Study を行った。 

 

２. 農業利用を想定した障害調整年数(DALYs)を用いた衛生学的リスク評価の Case Study 

 本検討では，現在までに実施設ならびにパイロットプラントの NoV の蓄積データを用い，UF 膜処理による再生

水の衛生学的リスク評価を行った。リスクシナリオを複数設定し，対象病原微生物は下水中に多く存在し比較的

濃度が高いNorovirus(NoV)，Rotavirus(RoV)およびCampylobacter (CP)をとした。なお，RoVおよびCPは文献値

より濃度を推定した。 

曝露対象者は農業従事者と消費者とした。消費者を対象とした場合の試算においては，流通・加工段階でのウ

イルスの減衰を考慮した。 

２．１ リスク評価方法 

2.1.1 初期設定値 

表-1 に各病原微生物の設定値を示す。発症確率(Ratio of illness/infection)，疫病負荷 (Disease burden)，用量

反応モデル(Dose-response model)は文献 1)~4)を参考に決定した。病原微生物濃度の二次処理水中濃度は，NoV は

実測データに基づき，その他の病原微生物は文献 1)~4)を基に生物処理で 2 Log 除去されると仮定し，文献で示さ

れている下水中の濃度から二次処理水中濃度を決定した。疫病負荷の算定根拠は Appendix にて算定方法を示す。 

2.1.2 リスクシナリオ 

a) 前提条件 

図-1 に本検討におけるリスクシナリオのロードマップを示す。 

原水は二次処理水とし，再生水処理は UF 膜ろ過処理を基本とする。水利用用途は農業利用として，再生水を

100%利用することを仮定し，再生水を 1 日~2 日貯蔵する場合と生産された水を直ちに利用する場合を考慮した。

農業従事者は作物種により再生水の供給方式，曝露日数が異なるが，本試算においては，使用水量が最も多くな

る水稲を基本として間接経口摂取による誤飲を仮定，摂取量は１作業当たり 0.3mL とし，曝露日数は農業経営指

標(長野県)のデータを基に 27.2 日と仮定した。 

消費者に対しては，作物は収穫時に 100g 当たり 0.1mL~10mL の再生水が付着した状態を仮定し，全ての作物
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表-3 収穫-流通-加工までの病原微生物の減衰 

 

 

b) 計算方法 

【障害調整生存年数（DALY）】 

障害調整生存年数(Disability Adjusted Life Years: DALY)DALY は、特定の疾病やリスク要因による健康負荷の

指標である 10)。DALY の損失は、特定の疾病による障害か死亡によって失われた時間を、健康で疾病による障害

が無い寿命と比較することにより求められる。1 人 1 年あたりの疫病負荷 (DALYs per person per year )は式(1)

により算出される。 DALY௣௣௣௬ = ቄ1 − ቀ1 − ௜ܲ௡௙ሺܦሻቁ௡ቅ × ܴ௜௡௙ ×  (1) ܤܦ

ここで， 

DALY pppy: DALYs per person per year 、1 人 1 年あたりの疫病負荷 (年/人) 

  ௜ܲ௡௙    : 感染確率（用量反応モデル式(2), (3)より決定） 

   D     : 摂取病原微生物量 (Copies/L)  

  n    : 年間曝露数  

  ܴ௜௡௙    : 発症確率 (Ratio of illness/infection) 11) 

   DB     : 疫病負荷（年）(Disease burden) 12 ) 

 

【用量反応モデル】 

リスクを計算する上で，対象となる病原微生物の用量反応モデルが必要となる。用量反応モデルとは，疫学デー

タに基づき，摂取ウイルスと感染確率を表したモデル式である。RoV および CP は参考文献 x)を参照に式(2)より

算出した。NoV は動物感染，細胞培養による培養系が確立されておらず，直接感染価を求めることが出来ないた

め，明確なノロウイルスの用量反応モデルに関する知見は多くない。ここでは，NoV の用量反応モデルとして

Masago ら x)の研究結果における仮定を用い式(3)により算出した。 

 ௜ܲ௡௙ሺܦሻ = 1 − ൣ1 + ሺܦܫ/ܦହ଴ሻ൫2ଵ/ఈ − 1൯൧ିఈ (2)-a ܦܫହ଴ = ൫2ଵ/ఈߚ − 1൯   (2)-b 

 

௜ܲ௡௙ሺܦሻ = 1 − exp ቀ௟௡଴.ହூ஽ఱబ × ହ଴ܦܫ ቁ (3)-aܦ =  b-(3)   100	ݎ݋	10

 ここで， 50ID  : 50%の確率で発症する際の摂取病原微生物量， α，β：定数 

作物
収穫～流通
による減衰

水洗い 皮むき 加熱調理

加熱調理用
（穀類，イモ類，豆類）

- 6～7Log

果実 2Log -

野菜（生食用） - -

3.5～7Log
(0.5～1Log/日）

1Log

*果実のみ皮むきによる減衰を考慮する
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取水量を 0.3mL と設定したが，作業者の作業中の管理を徹底し曝露量を半分以下に抑えること，再生水を一時貯

留後に使用することを前提とすれば，10-6DALY/人・年を下回る可能性が考えられた。一方，Rotavirus，

Campylobacter は１回あたり曝露量が 0.3mL であっても，再生水を一時貯留し，病原微生物の自然減衰を考慮す

れば 10-6DALY/人・年を下回り，水稲栽培に利用可能である結果となった。以上より，Norovirus は感染価が直接

推定することができないが，Norovirus のリスクを低減できれば，Rotavirus および Campylobacter のリスクは

それを下回る結果となった。 

作物種として果実（生食用）および穀物類（加熱調理用）では，収穫・流通ならびに加工段階で大幅に付着した

再生水中の病原微生物濃度が減衰するため，最終的な飲食時の DALYs は検討した全ての病原微生物で 10-6DALY/

人・年を大幅に下回る試算結果となった。特に加熱調理を行う穀物類関連は 95％上限値で考慮してリスク上問題

がないといえる。一方，生野菜では，再生水を貯留せずに用い場合，Norovirus（ID50=10）で 10-6DALY/人・年

を上回る試算結果となったが，再生水の使用状況，使用方法を十分に考慮すれば，DALY=10-6 を十分に下回ると

試算結果になりうると考えられた。 

 以上の試算結果より，再生水を利用する際，生産された再生水をすぐに使用するのではなく，数日間程度貯留

後に使用する方が望ましく，農業従事者は消費者よりも曝露頻度が少ないが再生水中の病原微生物を直接摂取す

る可能性があり，曝露量が必然的に消費者よりも多くなるためである。農業従者に対してリスクとして DALY で

10-6を達成するためには，再生水処理の病原微生物の除去率の向上も十分に必要な事項であるが，膜処理で概ね平

均で４Log 程度除去可能であれば，消費者にはリスクを低減する十分な結果であった。よって，農業従事者に対し

ては，再生水処理の除去率向上以外にも，再生水の使用方法および作業時の管理体制を整えることで補うことが

可能であると考えられた。 

  

4. 再生水利用用途毎に必要となるNoV除去率試算 

前節で農業利用を想定した際のリスク評価を行った。そこで本検討では再生水の利用用途毎に要求される NoV

除去率を試算した。用途毎の曝露量，曝露日数は高度理会議，ウイルスの安全性からみた下水処理水の再生処理

法検討マニュアル（案）より抜粋し，表 4 の通りとした。ただし，貯留や希釈などの病原微生物の減衰は考慮せ

ず，NoV を対象に産出された再生水を 100%直接利用することを仮定した。再生水の処理方法は UF 膜処理とし

た。 

表4 再生水利用用途毎の曝露量と曝露日数の設定 

利用用途 摂取形態 
曝露量 

(mL/回) 

曝露日数 

(回/年) 

親水利用 

（全身が浸かる可能性がある場合） 
水遊びによる誤飲 30 8 

親水利用 

（手足が浸かる可能性がある場合） 
手についた水の経口間接摂取 0.3 20 

修景利用（滝・噴水：大規模） ミストを吸い込む 1 10 

散水利用（芝生散水） 手についた水の経口間接摂取 0.1 20 

トイレ水洗利用 しぶきが口に入る 0.02 3 

農業利用 経口間接摂取 0.3 27.2 

 ＊農業利用の曝露量は親水利用（手足が浸かる可能性がある場合）を参照し，曝露日数は長野県農業経営指針より 27.2 回/年と設定した。 
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再生水原水（二次処理水）の濃度分布は NoV 実測データに基づき，平均値 5.7×105 (copies/L)，標準偏差 1.3×

106 とした。50％感染確率 ID50=10 (copies)とした。設定 DALY は 10-6 とし，要求される再生水処理施設の除去

率を試算した。試算結果を図 18 に示す。 

 図 21 より，親水利用として全身が浸かるケースでは平均で約 7Log の除去率が要求されため，膜処理以外の消

毒による除去あるいは RO 膜などの UF 膜よりも孔径の小さい膜での処理が必要となると考えられた。また水洗

トイレは曝露日数，曝露量と少ないことから除去率で 3Log 確保されれば問題ないレベルであると考えられた。概

ねどのシナリオでも WHO の提唱する 10-6DALY を達成するためには平均 Log 除去率で 5Log 以上が要求される

といえる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

5. まとめ 

 本調査の結果，以下の事項が明らかとなった。 

1) 農業利用を想定したリスク評価では、曝露対象を農業従事者と想定した場合、安全側を考慮して 95％上限値

で評価すると Norovrius は全てのシナリオで WHO が提唱する 10-6 DALY/人・年を上回る値となった。

Rotavirusは曝露量が半分かつ再生水を貯留しウイルスの自然減衰を考慮したシナリオではWHOの提唱値を

下回る結果となった。Campylobacter は全てのシナリオで WHO の提唱値を下回る結果となった。 

2) Norovirus は感染価が直接推定することができないが，Norovirus のリスクを低減できれば，Rotavirus およ

び Campylobacter のリスクはそれを下回る結果となった。 

3) 生野菜では，再生水を貯留せずに用い場合，Norovirus（ID50=10）で 10-6DALY/人・年を上回る試算結果と

なったが，再生水の使用状況，使用方法を十分に考慮すれば，DALY=10-6 を十分に下回ると試算結果になり

うると考えられた。 

4) 農業従者に対してリスクとして DALY で 10-6を達成するためには，再生水処理の病原微生物の除去率の向上

も十分に必要な事項であるが，膜処理で概ね平均で４Log 程度除去可能であれば，消費者にはリスクを低減す

る十分な結果であった。 

再生水の利用用途毎に要求される再生水除去率の試算を行った結果、親水利用として全身が浸かるケースでは平

均で約 7Log の除去率が要求されため，膜処理以外の消毒による除去あるいは RO 膜などの UF 膜よりも孔径の小

さい膜での処理が必要となると考えられた。その他の利用（親水利用（手足のみが浸かるケース），修景利用，散

水利用，トイレ水洗利用，農業利用）では概ねどのシナリオでも WHO の提唱する 10-6DALY を達成するために

は平均 Log 除去率で 5Log 以上が要求される結果となった。 
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１．はじめに 

ノニルフェノール（NP）は、中央環境審議会水環境部会の水生生物保全環境基準専門委員会において「水生生

物の保全に係る水質環境基準」の項目追加について検討が行われている物質である。また、環境省の化学物質の

内分泌かく乱作用に関する今後の対応-EXTEND2010-1)によれば、SPEED’98 における取組みのなかでメダカに対し

内分泌かく乱作用を有することが強く推察された物質である。環境省が行ってきた化学物質の生態影響試験 2)にお

いても、ノニルフェノールはミジンコ急性遊泳阻害試験の48h-EC50が 0.059mg/L、魚類急性毒性試験の96h-LC50

が 0.24mg/L と報告されている。このように NP は水生生物に対し毒性を有することから水系リスクをもたらす物

質と考えられる。 

NPは、界面活性剤のノニルフェノールポリエトキシレート(NPnEO)が好気条件下で生物分解し、エトキシ鎖の短

いノニルフェノールエトキシレート（NP1EO、NP2EO）又は、エトキシ鎖の短いノニルフェノールエトキシ酢酸(NP1EC、

NP2EC)になり、その後、嫌気条件下の汚泥処理により NP となることが知られていることから NP の調査において

は前駆物質である NPEO、NPEC もあわせて調査することが重要となる。これら NP 類の調査は過去に国土交通省下

水道部が実施 3)しているが、調査から 10 年以上が経過し、現在では、標準物質の入手、分析機器の進歩もあり、

より詳しい調査が可能となっている。本実験では、NP、NP(1)EC～NP(10)EC、NP(1)EO～NP(15)EO を分析対象物質

として、活性汚泥処理プロセスにおけるこれらNP類の除去特性について実験を行った。 

 

２．実験方法 

２．１ 分析方法 

NP類の分析は、下水試験方法 4)、JIS K0450-60-105)の方法を基本として、下水試料での分析を考慮しNP分析に

おけるサロゲート物質の添加、また、NPEC、NPEO 分析における固相抽出の溶出溶剤変更、精製方法の変更など一

部変更を加えて行った。また、他の水質項目は、下水試験方法により行った。 

２．２ 活性汚泥処理プロセスと試料採取 

実験は、有効水深が約 2mの最初沈殿池（0.5m3）、エアレーションタンク（0.5m3 × 4槽)、最終沈殿池（0.7m3）

と塩素混和槽（0.1m3）、生汚泥貯留槽（0.15m3）、余剰汚泥貯留槽（0.15m3）で構成される活性汚泥処理実験装置を

用いて行った。実下水処理場の流入水をピットに受けた後、定量ポンプを用いて装置に導入した。生汚泥、余剰

汚泥の引抜はタイマーコントロールによる間欠運転で行った。また、次亜塩素酸ナトリウム溶液を定量ポンプに

より塩素混和槽に注入した。 

分析試料の採取は、実験装置の運転開始から約 6ヶ月が経過した平成 24 年 3 月に行った。2時間間隔で採取し

た各試料を等量混合し分析試料とした。本装置は、流入量 6m3/day、汚泥返送率約 30%、HRT 約 8 時間、SRT 約 20

日で運転した。試料採取前約1ヶ月間の運転管理状況を表-1に示す。 
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３．調査結果 

分析対象としたNP、NP(1)EC

～ NP(10)EC 、 NP(1)EO ～

NP(15)EO の各水処理工程別濃

度分布を図-2 に示す。流入水

からNPが 390ng/L、NP(1)EC～

NP(10)ECが40～90ng/Lで検出

され、NPEO は、NP(1)EO の 1,180ng/L を最高濃度に NP(15)EO の 266ng/L まで検出された。流入水中の NPEC は、

エトキシ鎖が 0 の NP(1)EC から 9 の NP(10)EC まで広く分布し、NPEO は、エトキシ鎖が 1 の NP(1)EO から 15 の

NP(15)EOまで分布していることを確認した。初沈流出水のNP、NPEC、NPEOは、流入水の濃度と尐し異なるものの

ほぼ同じパターンであった。また、流入水、初沈流出水中の NP は約 40%、NP(1)EO は約 50%が SS から検出され、

NPEOはエトキシ鎖が長くなるに従いその割合は減尐傾向にあった。 

二次処理水のNPは、145ng/L、NPECは NP(1)ECの 480ng/Lを最高濃度にNP(5)ECの 11ng/Lまで検出され、NPEO

は NP(1)EO～NP(3)EO が 58ng/L～97ng/L で検出された他は 20ng/L 以下であった。二次処理水中の NP 類は、流入

水と比べるとNPが減尐、NPECが増加、NPEOが大きく減尐した。 

本実験のNP類（NP、総NPEC、総 NPEO）分析結果一覧を表-2に示す。前述のとおり、NPEC、NPEOは好気・嫌気

分解を受け NP となることから、総 NPEC（NP(1)EC～NP(10)EC の和）、総 NPEO（NP(1)EO～NP(15)EO の和）の算出

にあたっては、NP換算濃度（ng-NPeq/L）とした。 

 表-2より、流入水のNP類濃度は、NPが 390ng/L、総 NPEC、総 NPEOはそれぞれ281 ng-NPeq/L、3,400ng-NPeq/L

であり、NP類の合計は約4,070ng-NPeq/Lであった。流入水中のNP類は、その約90％がNPEOであった。初沈流

出水のNPは 460ng/L、総 NPEC、総 NPEOはそれぞれ290ng-NPeq/L、3,300ng-NPeq/Lであり、NP類の合計は約

4,050ng-NPeq/Lであった。国土交通省の調査報告 3)では、NP類は最初沈殿池で約50%除去されていたのに対し、

本実験ではほとんど除去されなかった。また、二次処理水のNP類は、合計約1,340ng-NPeq/Lで活性汚泥処理に

おける除去率は67%であったのに対し、国土交通省の調査では91%の除去率であった。これらの違いは、国土交通

省の調査は、夏・秋の調査であるのに対し、本実験は冬の調査であり低い水温（15℃）の影響も一因として考え

られる。 

生汚泥、余剰汚泥について懸濁物質(SS)に吸着している割合を把握するため、溶存態と懸濁態の間での分配を

表す指標として用いられる固-液分配係数Kd(L/kg)を算出した。対象物質がSSとろ液の間で平衡状態に達してい 

表-1 活性汚泥処理実験装置の運転管理状況 

流入水 AT混合液 二次処理水 放流水 返送汚泥

［℃］ 15.7 14.5 13.3 － －

［－］ 7.0-7.3 6.9-7.2 7.0-7.2 － －

［mg/L］ 68 － 8.5 － －

[mg/L] － － － 1.7 －

［mg/L］ － 1,790 － － 4,200MLSS

SS

残留塩素(T)

水温

ｐH

 

流入水 初沈流出水 二次処理水 放流水  

図-2 各水処理工程のNP類分析結果 
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ると仮定して(1)式により算出した。 

Kd(L/kg)＝Cs/Cw ・・・(1)  

   ここに、Cs：SS濃度(ng/kg) Cw:ろ液濃度(ng/L) 

生汚泥のNP、NPEC、NPEOの Log10Kdはそれぞれ、4.0、2.7、4.1、余剰汚泥ではそれぞれ､3.7、2.2、3.7となっ

た。表-2に示すとおり生汚泥、余剰汚泥のSSがそれぞれ180mg/L、3,500mg/Lのなか、ろ液に比べSS濃度が高い

NP、NPEOは Log10Kdが、3.7～4.1、ろ液に比べSS濃度が低いNPECは Log10Kdが2.2～2.7と小さい値を示した。 

また、本実験の活性汚泥処理実験装置におけるNP類の物

質収支を求め、流入水中の NP 類（NP、総 NPEC、総 NPEO）

のフラックス合計を 100%とした各処理工程、各汚泥のフラ

ックスを図-3に示す。流入水と初沈流出水のNP類は、ほぼ

同じ値であり、最初沈殿池におけるNP類の除去はみられな

いが、二次処理水では約32%に減尐しており活性汚泥処理に

より約 68%除去された。流入水、初沈流出水に対し NPは減

尐、NPECは増加、NPEOは大きく減尐していた。また、生汚

泥、余剰汚泥の割合はそれぞれ約 2%であった。国土交通省

の調査 3)では、生汚泥は余剰汚泥の数倍以上の割合を示し

ているが、本実験ではほぼ同じ割合であった。本実験の生

汚泥のSS濃度が180mg/Lと極端に低い値であったことが原

因と考えられる。また､流入フラックスに対する排出フラッ

クス(放流水、生汚泥、余剰汚泥)は 37%であった。残りの

63%は生分解により除去されたものと考えられる。 

 

４．まとめ 

活性汚泥処理実験装置を用いた実験により活性汚泥処理プロセスにおけるNP類の挙動調査を行い以下の結果を

得た。 

流入水と初沈流出水の NP 類は、ほぼ同じ値であり、最初沈殿池における NP 類の除去はみられないが、二次処

理水では約 32%に減尐しており活性汚泥処理により約 68%除去された。二次処理水の NP は、流入水、初沈流出水

に対し減尐、NPEC は増加、NPEO は大きく減尐していた。また、NP 類の排出フラックス(放流水、生汚泥、余剰汚

泥)は、流入フラックスの約37%であり、残りの63%は生分解により除去されたものと考えられた。 

 

なお、本調査は、国土交通省からの受託業務費により実施されたものである。 
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図-3 流入フラックスを100％とした場合の各フ

ラックス割合 

（＊1：NP換算濃度で算出） 

表-2 NP類分析結果(ng/L) 

備考

ろ液 SS Total ろ液 SS Total ろ液 SS Total （SS濃度＊2）

流入下水 230 160 390 280 1 281 2,300 1,100 3,400 55

初沈流出水 260 200 460 290 ND 290 2,300 1,000 3,300 55

二次処理水 98 47 145 890 36 926 170 100 270 3

放流水 95 55 150 910 55 965 180 110 290 5

生汚泥 330 640 970 280 25 305 990 2,400 3,390 180

余剰汚泥 180 3,300 3,480 870 446 1,316 130 2,300 2,430 3,500

＊1：NP換算濃度(ng-NPeq/L) ND：検出下限値以下 *2:SS濃度(mg/L)

試料名
NP 総NPEC*1 総NPEO*1
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査の平均値を解析に用いた。また、T-N と T-P につ

いては集水域からの負荷量を原単位法で求め、実測

負荷量と比較した。原単位法では、集水域の面源負

荷量と、人、家畜による負荷量を各集水域に適用し

た。面源負荷量は、水田、畑、山林、市街地の面源

負荷量原単位 6,7)と各集水域の土地利用形態別面積

から求めた。森林と荒地の原単位は山林の値を、道

路とその他の原単位は市街地の値を使用した。人の

生活による負荷量は、下水処理人口分は流域外へ排

出され、下水未処理人口分は合併浄化槽を利用する

と仮定し、各集水域の下水未処理人口に、1 人 1 日

あたりの合併浄化槽の排出負荷量 6,7)を乗じて推定

した。家畜による負荷量は、各集水域の家畜頭数に、

豚と牛の1頭あたりの排出負荷量6,7)を乗じて推定し

た。実測負荷量は、各調査のT-N、T-P濃度に流量を

掛けて平均し求めた。 
 

3. 結果と考察 
3.1 霞ヶ浦流入河川の溶存態窒素・リン・有機物濃

度と集水域の土地利用の関係 

 

3.1.1 各調査河川流域の特徴 

図-3に、各河川の集水域面積と土地利用割合、人

口密度、家畜飼育密度を示す。集水域面積 100km2

以上の河川は西浦流入河川では桜川、恋瀬川、新利

根川、小野川、北浦流入河川では巴川である。集水

域の土地利用割合のうち、水田の割合が最大の河川

は、新利根川（65%）である。畑の割合が最大の河

川は、西浦流入河川では園部川（41%）、北浦流入河

川では鉾田川（56%）である。森林の割合は、恋瀬

川、城下川、大洋川、石川で高い。市街地の割合は、

山王川、花室川、新川で高く、これらの河川では森

林の割合は約10%と低くなっている。北浦流入河川

では市街地の割合はいずれも低い。道路等の割合と

人口密度は、市街地の割合が高い河川で高い。豚の

飼育密度は北浦の巴川、鉾田川、二重作川、大洋川

で高い。乳牛の飼育密度は園部川、梶無川、巴川で、

肉牛の飼育密度は一の瀬川、天の川、新川で高い。 
3.1.2 水質調査結果 

図-4に、主な河川のNO3-N、PO4-P、DOC濃度の

変化を示す。NO3-N濃度は9月以降に高くなる傾向

が観られた。 PO4-P濃度の変化は河川によって異 

図-3 霞ヶ浦流域の各流入河川の集水域面積、土地利用割合、人口密度と家畜飼育密度 
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反映する成分であると考えられる。 
土地利用の主成分得点と各水質の年平均値の相関

係数を求め、図-7aの主成分負荷量プロット上におけ

る各水質の分布位置を調べた。NO3-N濃度は、畑の

割合、豚、乳牛の飼育密度と近い位置に分布した。

畑からは肥料や堆肥に由来する窒素が流出するため
8)、畑の割合と NO3-N 濃度の位置が近くなったと考

えられる。豚の密度との関係については、糞尿によ

るもの 9)と考えられる。NO2-N 濃度は、第 2 主成分

が正であったが、NO3-N濃度と比較すると畑の割合

から離れた位置に分布した。NH4-N濃度とPO4-P濃

度は、第 1、第 2 主成分が共に正の位置に分布して

おり、畑だけでなく市街地からも影響を受けていた

と推測される。DOC濃度は、水田の近くに分布した。 
次に、主成分得点と水質の季節毎の平均値の相関

係数を求め、主成分負荷量プロット上の季節毎の分

布の違いを調べた。図-7bに、第1、第2主成分と季

節毎の水質の関係を示す。NO3-N濃度は、いずれの

季節も畑の割合や豚、乳牛の飼育密度の近くに分布

した。集水域の畑や畜産業は、年間を通じてNO3-N
濃度に影響を及ぼしていると考えられる。NO2-N濃

度は、冬季に第1主成分の正の方向に移動し、市街

地との相関が高くなった。NH4-N濃度は、春季と冬

季に第 1 主成分が正の位置に分布した。PO4-P 濃度

の分布の変化は小さかった。DOC濃度は、夏季～冬

季は水田の近くに分布していたが、春季は第1主成

分が負となり、水田のプロット位置から離れた分布

となった。 
集水域の土地利用が水質に及ぼす影響を数値化す

るため、重回帰分析の1種である主成分回帰分析を

行った。その結果、NO3-N濃度に関して、自由度修

正済決定係数（R2）= 0.816で次の回帰式が得られた。 

畑の割合1%あたりのNO3-N濃度の変化量は、畑

で+0.048mgN/Lであった。家畜密度についてみると、

豚は1頭/km2あたり+0.0016mgN/L、乳牛は1頭/ km2

あたり+0.058mgN/Lとなった。 
 

3.2 印旛沼流入河川の水質と集水域の土地利用

の関係 

3.2.1 各調査地点の水質と集水域の土地利用の

関係 

図-8に、各集水域の土地利用割合、人口密度、家

畜飼育密度を示す。土地利用割合のうち、畑の割合

はNo.1 とNo.5 で高く、森林の割合はNo.3 で高い。

水田の割合は、どの集水域も10%未満である。市街

地の割合は、No.2の16%が最大であり、集水域によ

る違いが小さい。全人口密度と下水処理されていな

い人口は、No.1とNo.2で多い。No.3とNo.4は全人

口の90%以上が下水処理人口になっている。豚の飼

育密度はNo.1 で高く、No3 とNo.4 で低い。肉牛の

飼育密度はNo.2で、乳牛の飼育密度はNo.5で高い。 
図-9に各調査地点の主要な水質項目（T-N、NO3-N 

NO2-N、NH4-N、T-P、PO4-P、Na+、K+、Al、DOC）
の平均値を示す。表-2および表3に、土地利用と水

質の全項目の相関係数を示す。T-N、NO3-N、T-Al
濃度はNo.1 とNo.5 で高く、畑の割合や豚の密度と

正の相関を示した。NO2-N濃度は、No.1、No.2、No.5
で高かった。NH4-N濃度はNo.1とNo.2で高く、市

街地、道路等の割合や、肉牛の飼育密度、下水未処

理人口の密度と正の相関を示した。T-P濃度とPO4-P
濃度はNo.1、No.2、No.4で高く、市街地、道路等の

割合や全人口密度と正の相関を示した。T-N、T-Pは、

森林の割合と負の相関を示した。Na+濃度は No.1、
No.2、No.4で高く、DOCはNo.2で高かった。 
 土地利用割合、全人口密度、下水未処理人口密度、

家畜飼育密度と水質の平均値（計50項目）を用いた

主成分分析の結果、第2主成分までの累積寄与率は

76%となった。図-10に、第1主成分と第2主成分の

主成分負荷量プロットを示す。主成分1は、市街地

の割合、全人口密度、肉牛の密度が正、森林の割合

が負になっていることから、集水域の都市化に関連

する成分と考えられる。主成分2は、畑の割合、豚

と乳牛の密度が正、水田の割合が負になっているこ

とから、畑の割合と家畜飼育密度に関連する成分と

考えられる。水質項目についてみると、T-N 濃度、

NO3-N濃度、NO2-N濃度は畑の割合や豚の飼育密度

の近くに分布した。一方、NH4-N濃度は全人口、肉

牛の密度、下水未処理人口の密度の近くに分布した。

T-P 濃度、PO4-P 濃度、DOC 濃度は市街地や道路の

割合、全人口密度の近くに分布した。 
3.2.2 集水域の土地利用と栄養塩の流出負荷量の関

係 

NO3-N濃度
（mgN/L）

-0.0375x田（％）
+0.0479x畑（％）
-0.0091x森林（％）
-0.1797x荒地（％）
-0.0052x市街地（％）
-0.0085x道路等（％）
+0.0016x豚（頭/km2）
+0.0003x肉牛（頭/km2）
+0.0582x乳牛（頭/km2）
-0.0002x人口（人/km2）

=                                                 +2.47
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図-9 各調査地点の主要な水質項目の平均値（印旛沼） 

図-8 印旛沼小流域における、各調査河川集水域の土地利用割合、人口密度、家畜飼育密度 
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表-2 集水域の土地利用と水質の相関係数の一覧（一般項目、窒素、リン、無機イオン）（印旛沼） 

土地利用割合（%） 家畜飼育密度（頭/km
2
）

田 畑 森林 市街地 荒地 道路等 豚 肉牛 乳牛 全人口 未処理

pH 0.24 -0.77 0.91 -0.14 -0.17 -0.21 -0.77 -0.90 -0.59 -0.43 -0.89

EC（ms/m） 0.43 0.17 -0.65 0.83 -0.57 0.85 0.50 0.61 -0.28 0.99 0.78

SS（mg/L） -0.18 0.22 -0.29 0.35 -0.67 0.05 0.15 -0.24 -0.23 0.34 -0.09

VSS（mg/L） -0.10 0.54 -0.77 0.36 -0.74 0.51 0.84 0.36 -0.21 0.75 0.65

DOC（mgC/L） 0.61 -0.06 -0.46 0.93 -0.56 0.90 0.28 0.52 -0.40 0.98 0.66

TN（mg/L） -0.52 0.73 -0.64 -0.39 -0.17 0.00 0.91 0.34 0.23 0.13 0.54

D-TN（mg/L） -0.52 0.72 -0.63 -0.40 -0.16 0.01 0.91 0.33 0.22 0.13 0.53

NH4-N（mg/L） 0.47 0.17 -0.61 0.63 -0.12 0.81 0.50 0.88 -0.02 0.82 0.95

NO2-N（mg/L） -0.39 0.85 -0.92 0.00 0.16 0.09 0.83 0.82 0.64 0.33 0.83

NO3-N（mg/L） -0.63 0.75 -0.57 -0.53 -0.08 -0.15 0.86 0.25 0.30 -0.03 0.42

TP（mg/L） 0.32 0.20 -0.62 0.82 -0.65 0.71 0.42 0.45 -0.28 0.92 0.61

D-TP（mg/L） 0.44 -0.02 -0.41 0.91 -0.54 0.65 0.11 0.33 -0.30 0.83 0.41

PO4-P（mg/L） 0.44 -0.04 -0.38 0.90 -0.52 0.62 0.07 0.31 -0.29 0.80 0.37

Na
+
（mg/L） 0.34 0.21 -0.65 0.78 -0.69 0.79 0.54 0.49 -0.34 0.97 0.70

K
+
（mg/L） 0.56 0.06 -0.56 0.78 -0.42 0.93 0.47 0.72 -0.28 0.96 0.86

Mg
2+

（mg/L） 0.45 0.04 -0.42 0.46 -0.49 0.86 0.58 0.53 -0.42 0.79 0.76

Ca
2+

（mg/L） 0.49 -0.67 0.58 0.36 0.35 -0.06 -0.91 -0.21 -0.06 -0.18 -0.47

Cl
-
（mg/L） 0.33 0.13 -0.53 0.82 -0.71 0.68 0.34 0.32 -0.36 0.89 0.50

SO4
2-

（mg/L） 0.37 0.27 -0.73 0.78 -0.44 0.81 0.56 0.74 -0.13 0.96 0.88

人口密度（人/km2）
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(3) 河川水のNO3-N濃度と集水域の土地利用の関

係は、季節による違いは観られなかった。 
印旛沼小流域の調査では、 
(4) T-N、NO3-N濃度は畑の割合や豚の密度と正の

相関を示した。 
(5) T-P、PO4-P、NH4-N濃度は市街地の割合や人口

密度と正の相関を示した。 
(6) 微量金属については、Al が畑の割合や豚の飼

育密度と正の相関を示した。 
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図-11 T-N、T-Pの原単位法による負荷量と実測負荷量の比較（印旛沼） 
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土地利用や環境の変化が閉鎖性水域の水質・底質におよぼす影響に関する研究 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 

研究期間：平 23～平 27 

担当チーム：水循環研究グループ（水質） 

研究担当者：南山瑞彦、平山孝浩、柴山慶行 

 

【要旨】 

本研究では、周辺流域の土地利用、閉鎖性水域内の水質や藻類の発生状況等の環境変化が、水質・底質に与え

る影響について明らかにすることを目的とする。まず、霞ヶ浦のリン濃度が上昇傾向であることに注目し、直上

水のリン濃度を変化させた溶出試験を行った。直上水の濃度変化に比してリンの溶出傾向は低下しないことや金

属の溶出傾向は項目によってばらつきがあること等、過去に霞ヶ浦で生じたリン濃度の上昇が溶出傾向に及ぼす

影響について解析をした。また、桜川と恋瀬川の河口から底質を採取、分析することで流域からの負荷が底質と

水質に及ぼす影響について考察した。 

キーワード：霞ヶ浦、閉鎖性水域、底質、溶出試験、土地利用  

 

 

1．はじめに   

周辺が都市化している閉鎖性水域は、農業や工業、水

道用水や人々のレクリエーション等に広く利用されてい

るが、近年においては、水質改善傾向が鈍化しており（例

えば霞ヶ浦 1)）、良質で安全な水供給への社会的要請に対

して答えきれていない状況である。CODMnの低下やアオ

コ発生が減少する等、下水道の整備に代表される水質改

善対策の効果が表れる一方で湖内の水質改善が停滞して

いる理由として、底泥からの溶出 2)や周辺流域からの栄

養塩流入の変化 3)が考えられているが、その詳細な機構

については不明なままである。本研究では、底泥からの

溶出機構の解明と、土地利用等の周辺流域の状況の変化

が、閉鎖性水域内の水質と底質に及ぼす影響を解明する

ことを目的として行うものである。 

 

2．直上水栄養塩濃度の変化にともなう溶出への影響に

関する検討   

2．1  検討の概要 

これまで、溶出対策としての浚渫効果を確認する研究
4)や、底泥巻上げの影響評価のための研究 5)、夏季の貧酸

素や塩水の混入が溶出傾向に及ぼす影響に着目した研究
6)7)等が実施されている。しかし、周辺流域や湖内の環境

変化が底泥からの溶出に及ぼす影響に着目した研究は行

われていない。例えば、霞ヶ浦においては、図 2-1、図

2-2 に示すように、近年では窒素濃度が横ばいで、湖内

のリン濃度が漸増傾向にある 3)8)。また、窒素濃度につい

ては西浦の流入河川水で減少傾向にある一方で北浦の流

入河川水では増加傾向にある 9)ことが指摘されるなど、

今後の影響が懸念されるところである。平成23年度は、

以上のような状況にある霞ヶ浦を対象として、湖内のリ

ン濃度が漸増傾向にあることに注目し、このことが霞ヶ

浦の環境にどのようなインパクトを与えるのかを考察し

た後、その影響が溶出傾向に及ぼす変化を把握するため

に溶出試験を行った。 

 
図2-1 全窒素の経年変化1) 

（霞ヶ浦に係る湖沼水質保全計画（第6期）より抜粋） 

 

 

図2-2 全リンの経年変化1) 

（霞ヶ浦に係る湖沼水質保全計画(第６期)より抜粋) 
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2．2． 霞ヶ浦の概要 

 霞ヶ浦は、西浦と北浦、外浪逆浦の3つの水域と北利

根川、常陸利根川、顎川から構成される富栄養湖である。

1963年の常陸川水門の閉鎖以前は汽水湖であったが、現

在は淡水化している。平均水深4m、最大水深7mと水深

が小さい湖であり、このような湖では季節変化に伴う安

定した成層は形成されないため、一般的に底層が完全に

嫌気化することはないが、霞ヶ浦のような富栄養化して

いる湖においては下層が貧酸素化することが報告されて

いる 10）。この貧酸素層は、日成層の形成に伴い混合が抑

制されるものの、風速10m程度の風により上層と下層が

混合し消滅することが多い。しかし、風による混合がし

ばらく生じない場合や、湖沼の富栄養化による高濁度の

ために成層が強められる影響から、日成層がその日のう

ちに消滅せずに有機物の分解が進み下層が嫌気化する可

能性もある 11）。 

 霞ヶ浦において増加傾向にあるリンは、主に懸濁態状

のものと推察される。それらは植物プランクトンとして

存在したり、粒子に吸着されたりすることで湖水を漂っ

ている。霞ヶ浦では、底質からの巻上げの影響により懸

濁質が増加している 12）ことも報告されており、湖水中の

リンの中には、流入河川からの負荷以外にも巻上げの影

響を受けているものも多くあると考えられる。それらの

懸濁態状のリンは、下層の嫌気化とともに急速にオルト

リン酸態リンとして溶出し、下層の溶解性リン濃度が増

加すると予想されるが、そのことが水質や底質、溶出傾

向に与える影響を調査した事例は見当たらない。 

 以上を踏まえて、直上水のオルトリン酸態リンが増加

したときの溶出傾向の把握のために不攪乱柱状底泥を用

い、溶出試験を実施した。 

 

2．3  実験条件 

 霞ヶ浦西浦湖心（N36.02.06.00、E140.24.27.00、世界測

地系）から採取した内径200mm、厚さ30cmの柱状の底

泥を20日間の溶出試験に供した。直上水は採泥と同時に

底層から採水し、実験室に持ち帰った後､メンブレンフィ

ルター（公称孔径1m）を用いてろ過したものを用いた。

実験条件は、溶存酸素とリン濃度の違いで 4 つの Case
を設定した（表 2-1）。ここで、好気条件とは、直上水

DO が 10mg/L 程度、低DO 条件は 1mg/L 程度を指し、

リン濃度操作は、PO4-P 換算で 1mg/L 分のK2HPO4を添

加することを指す。近年、霞ヶ浦の夏季のTPは0.1mg/L

程度を示すことが多いが、底質のばらつきを考慮して、

夏季の 10 倍程度の濃度になるように与えて影響を見る

ことにした。また、霞ヶ浦においては、下層の嫌気状態

が生じるとしても短期間だと考えられることや、下層

DO が 4mg/L を下回った時点でオルトリン酸態リン濃度

が急激に増加する現象が観測されており 12）、完全な嫌気

条件にはしなかった。好気条件は空気曝気を定期的に行

うことで、低DO条件は窒素ガスで散気した後パラフィ

ンで厚さ1cmのシールをつくることで嫌気状態を維持し

た。温度は恒温室内で実験を行うことで 20℃を維持し、

明暗条件は光量 50m2/s とし、12 時間周期で切り替

えて実験を行った。試料間のばらつきを防ぎ、また、溶

出試験水の採水にともなって生じる直上水の減少が実験

結果に及ぼす影響を最小限にするために、一つの実験条

件あたり3本の柱状底泥を用いて試験を実施した。直上

水を、0、1、3、5、7、10、15、20日目に採水し、CODMn

（河川水質試験方法（案）[1997年版]13）10.3.1）、TOC（同

53.3.1）、TN（同53-6.3.1）、TP（同54-3.3.1）、PO4-P（同

54-2.3.1）の水質分析を行い、さらに、0、1、5、10、20
日目に採水した試料については、Fe、Mn、Al、Cu、Mo、
Zn、Ni の ICP 質量分析（河川水質試験方法（案）[1997
年版]に記載の方法に準じる）を実施した。溶存態と懸濁

態の分離には、ガラス繊維ろ紙（粒子保持能1m）を用

いた。また､採水と同時に直上水のpH､DOの測定を行っ

た。 

 

表2-1 溶出試験の実験条件 

 溶存酸素条件 リン濃度 

Case 1 好気条件 操作なし 

Case 2 低DO条件 操作なし 

Case 3 好気条件 操作あり 

Case 4 低DO条件 操作あり 

 

2．4  結果と考察   

 K2HPO4添加前のPO4-Pは、0.001mg/L程度であったの

で、PO4-P換算で、約1000倍の濃度変化を実験条件とし

て与えたことになる。 

 4ケースともpH、DOの測定結果に大きな変動は見ら

れず、実験条件は管理されていたといえる。 

 ここでは、閉鎖性水域への負荷を把握するために、溶

出量を算出し実験結果を考察する。20日目までのCODMn、

窒素、リン、金属類の総溶出量算出結果を図 2-3～2-5

に示す。溶出量は以下の式で算出した。 

  
A

CCVV
R nnn   
 11
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水環境中における未規制化学物質の挙動と生態影響の解明 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 

研究期間：平 23～平 27 

担当チーム：水環境研究グループ（水質） 

研究担当者：南山瑞彦、小森行也、北村友一、村山

康樹 

 

【要旨】 

近年、医薬品などの生活に関連した未規制化学物質による水環境の微量汚染や、その生理活性に由来する

水生生物への影響が懸念されており、新たな環境問題として注目されている。効率的、効果的なリスク削減

対策を講じるためには、多様な化学物質について水環境中における挙動、生態系に与える影響などの解明を

進めることが必要である。本研究課題では、環境リスクが比較的高いと考えられる未規制化学物質を対象と

して、河川流域における実態把握と環境中動態の解明を行うとともに、これらの物質が水生生態系に対して

与える影響を評価することを目的とした。 
キーワード：未規制化学物質、環境中動態、環境リスク評価、医薬品 

 
 

１. はじめに 
医薬品等の生理活性物質は、使用の後に水環境中

に排出される。これらの物質は環境ホルモン同様、

低濃度での水生生物への影響が懸念されており、新

たな環境汚染問題となっている。このため、生理活

性物質が水環境に与える影響を評価し、発生源や排

出源などで効率的なリスク削減対策を講じることが

求められているが、それには、生理活性物質の水環

境での実態を把握するとともに、水環境中での挙動

を解明することが必要である。さらに、水生生物へ

の影響を評価することが求められている。 
本研究課題では、水質汚濁防止法などの規制対象

外となっている化学物質、特に生理活性物質などに

ついて、水環境における環境リスクが懸念されるも

のを検討した上で、それらの物質を対象として水環

境中での実態把握と挙動解明を行うとともに、これ

らの物質が水生生態系に対して与える影響を評価す

ることを目的としている。 

２. 対象化学物質の選定 
本研究チームではこれまで、医薬品類等生理活性

物質を対象として、分析法の開発や水環境中におけ

る実態把握、生態リスクの検討などを進めてきた1)。

本年度の調査では、過去の研究成果を基に、河川中

において水生生物に対する生態リスクの懸念が指摘

されている医薬品類 10 物質を調査対象に選定した。

対象物質には抗生物質や殺菌剤、解熱消炎剤などが

多く含まれ、PNEC が ng/L オーダーと強い生態毒性

表 2 H23 年度調査の対象物質 

物質名 CAS No. 主な効用 PNEC(μg/L) 2)

Azithromycin アジスロマイシン 83905-01-5 マクロライド系抗生物質 0.019

Bezafibrate ベザフィブラート 41859-67-0 高脂血症治療薬 10.

Caffeine 無水カフェイン 58-08-2 中枢興奮・強心・利尿剤 5.2

Clarithromycin クラリスロマイシン 81103-11-9 マクロライド系抗生物質 0.02

Crotamiton クロタミトン 483-63-6 かゆみ止め軟膏 3.5

Ibuprofen イブプロフェン 15687-27-1 消炎・鎮痛・解熱剤 130.

Ketoprofen ケトプロフェン 22071-15-4 消炎・鎮痛・解熱剤 0.16

Levofloxacin レボフロキサシン 100986-85-4 フルオロキノロン系合成抗菌剤 0.079

Sulfamethoxazole スルファメトキサゾール 723-46-6 サルファ剤（感染症治療薬） 1.6

Triclosan トリクロサン 3380-34-5 殺菌剤 0.002
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1/12、1/19 の 2 回調査を行った。調査地点の概要を

図 3.2 に示す。 
3.1.3 秋山川 

秋山川は、栃木県佐野市を流れる、利根川水系渡

良瀬川の支川である（延長：37.7 km、流域人口：約

4.4 万人（H17 年）4)）。市街を流下する中下流域で

は水質汚濁が見られたが、下水道や農業集落排水な

どの整備などにより、近年では BOD 2mg/L 程度で

推移している（C 類型、BOD 5mg/L）。 
終末処理場の流入地点より下流では、河川流量に

対する下水処理水の寄与が大きくなっていることか

ら、流下過程における微量汚染化学物質の挙動を検

討することを目的として調査地点に選定した。H23
年度は、12/19、2/9 の 2 回、調査を行った。調査地

点の概要を図 3.3 に示す。 
3.1.4 妙正寺川 

妙正寺川は、東京都区部西部を流れる、荒川水系

神田川の支川である（延長：9.7 km、流域面積：21.4 
km2、流域人口：36.6 万人（H12 年）5)）。近年は BOD 
2mg/L 程度で推移している（類型指定なし）。 
秋山川と同様に、終末処理場の流入地点より下流

では、河川流量に対する下水処理水の寄与が大きく

なっていることから、流下過程における微量汚染化

学物質の挙動を検討することを目的として、2/13 に

調査を行った。調査地点の概要を図 3.4 に示す。 

3.2 調査方法 
3.2.1 水質分析 
（１）一般項目 
水質一般指標として、水温、pH、溶存酸素濃度

（DO）、電気伝導度（EC）、懸濁物質（SS）、溶解性

有機炭素（DOC）、全窒素（T-N）、アンモニア態窒

素（NH4-N）、亜硝酸態窒素（NO2-N）、硝酸態窒素

（NO3-N）、全りん（T-N）、りん酸態りん（PO4-P）
を分析した。水温、DO、電気伝導度は、調査地点に

おいて携帯型水質測定器を用いて測定した。その他

の項目は、ガラス瓶、またはポリビンに満水状態で

採水し、冷蔵状態で試験室へ持ち帰った後、「下水試

験方法6)」に準じた方法で分析を行った。DOC の測

定には全有機炭素計（TOC-5000A，（株）島津製作

所）を用い、各態窒素・りんの測定には、連続流れ

分析装置（TRAACS800, Bran+Luebbe, Inc）またはイ

オンクロマトグラフ（DX-100，カラム： IonPac 
AS-12A，日本ダイオネクス（株））を用いた。 

（２）医薬品類 
表 2 に示した医薬品類 10 物質を調査対象とした。

試料中の溶存態成分および懸濁態成分（一部の試料

のみ）について、Triclosan は、Nakada et al.7)の方法

を参考に抽出、濃縮、アセチル化等の前処理を行っ

た後、GC-MS を用いて測定した。その他の物質は小

西ら8)の方法を参考に抽出、濃縮等の前処理を行っ

た後、LC-MS/MS を用いて測定した。定量は、GC-MS
法、LC-MS/MS 法ともに、多摩川の 6/10 採水試料の

みは絶対検量線法、その他の試料は同位体希釈法に

より定量した 
3.2.2 流量観測 

物質収支や挙動の検討に用いるため、一部の調査

地点において、「河川砂防技術基準（案）9)）」に準

じて流量観測を行った 

４. 調査結果 
対象とした医薬品類 10 物質の検出濃度をグラフ

にまとめた結果を図 4.1 に示す。各物質とも比較的

高い検出率を示し、特に Caffeine 及び Crotamiton は

全ての試料から検出された。物質ごとに検出濃度は、

いずれも 2～4 桁の幅で分布がみられ、地点により大

きく異なっていた。また、図 2 に示した PNEC と比
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図 4.1 対象医薬品類 10 物質の検出状況 
（グラフ中のプロットは全試料に対する中央値、 

バーは検出値の最大及び最小、数字は検出率） 
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川においても、概ね処理場排水樋管の半分程度の濃

度出検出された。これらの濃度は水生生物に対する

予測無影響濃度（Clarithromycin; 20ng/L、Triclosan; 
2ng/L）を大きく上回っていることから、生態リスク

が懸念され、詳細な検討が必要と考えられる。 
図 4.4 は、印旛沼流入河川の 2/16 調査における 10

物質の検出状況である。Caffeine は 5 地点ともに比

較的高濃度に検出されたが、特に St. I-1、St. I-2 では

10,000μg/L 以上存在していたのに対し St. I-3~5 では

100ng/L 程度と 100 倍の差がみられた。一方で

Crotamiton の濃度は 5 地点全てで 100ng/L 程度であ

り、大きな差はみられなかった。 
図 4.5 は、秋山川の 2/9 調査における Ketoprofen

の検出状況である。St. A-3 で 550ng/L と比較的高濃

度の流入により、その下流の St. A-4 でも 240ng/L が

検出されたが、さらに下流の St. A-5 では 21ng/L ま

で濃度が低下していた。St. A-4 と St. A-5 の区間（約

2.0km）では水の流出入がほとんど見られないこと

から、下水処理水中に残留していた Ketoprofen は河

川中において速やかに分解または除去されたと考え

 

 
図 4.4  1/12 調査における鹿島川流域の Caffeine、Crotamiton 検出状況 

 

 

図 4.3  2/9 調査における秋山川の Ketoprofen 検出状況 
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られる。Ketoprofen は高い光分解性を有することが

報告されている10)。 
 

５. まとめ 
本年度は、過去の研究成果を基に、水生生態リス

クが懸念されている医薬品類 10 物質を調査対象と

した。関東地方の 4 つの流域に計 30 箇所の調査地点

を設定し、延べ 71 試料を採水し、分析を行った。 
対象とした物質は、いずれも比較的高い検出率を

示し、特に Caffeine 及び Crotamiton は全ての試料か

ら検出された。いずれの物質も検出濃度は 2～4 桁の

幅があり、存在実態は地点により大きく異なってい

た。また、Clarithromycin や Triclosan などでは、水

生生物に対する予測無影響濃度を上回る濃度で検出

される地点も多くみられた。流下過程での

Ketoprofen の大きな濃度低減や、流域における

Caffein 濃度の偏在などがみられ、流域スケールでの

未規制化学物質の存在実態や挙動の把握を進める必

要が示された。 
今後は､さらに調査データを集積するとともに､流

域条件の整理や、室内実験などによる物性データの

収集を進めることで、未規制化学物質の流域スケー

ルでの動態把握、検証を進める予定である。また、

これまで検討対象となっていない未規制化学物質に

ついても、生態毒性試験やリスク評価を進め、環境

影響が懸念される物質については、順次、調査対象

に加えることが必要であると考えられる。 
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下水処理プロセスにおける化学物質の制御技術に関する研究 

研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
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【要旨】 

近年、社会生活の中で身近に使用されている医薬品類やPRTR対象物質を対象とした環境汚染実態に関する調査

が進められ、河川、湖沼等の水環境に対する主要な排出源が下水道であることが明らかになりつつある。医薬品類

には、クラリスロマイシン等の抗生物質の一部に生態影響が指摘されているものがある。また、PRTR では、人の

健康や生態系に悪影響を及ぼすおそれがある物質（化管法第一種指定化学物質）を対象としている。医薬品類、PRTR

対象物質の一部の物質については、既往調査により下水処理場での除去特性について明らかになっているものがあ

るが、多くの物質の水環境での存在実態は未だに解明されていない。下水道を経由する化学物質の環境インパクト

を考えると調査未実施の多く化学物質についての実態解明は急務であり、早期に下水道での実態を把握するととも

に、処理水中に残存する物質については新たな除去手法の開発等、リスクを低減するための制御技術の開発を行う

必要がある。平成23年度は、優先的に調査が必要な化学物質の選定とその分析方法の検討を行った。 

 

キーワード：医薬品、PRTR、分析方法、LC-MS/MS、GC/MS 

 

 
１． はじめに 

社会生活の中で身近に使用されている医薬品類やPRTR

対象物質（462物質）については、環境分野や水道分野に

おいて実態調査が進められており、主要な排出源が下水

道であることが明らかになりつつある。医薬品類には、

クラリスロマイシン等の抗生物質の一部に生態影響が指

摘されているものがある。また、PRTR では、人の健康や

生態系に悪影響を及ぼすおそれがある物質（化管法第一

種指定化学物質）を対象としている。医薬品類、PRTR 対

象物質の一部の物質については、既往調査により下水処

理場での除去特性について明らかになっているものがあ

るが、多くの物質についての実態は不明である。下水道

を経由する化学物質の環境インパクトを考えると調査未

実施の多く化学物質についての実態解明は急務であり、

早期に下水道での実態を把握するとともに、処理水中に

残存する物質については新たな除去手法の開発と併せて、

リスクを低減するための制御技術の開発を行う必要があ

る。 

本研究は、①優先的に調査が必要な化学物質を選定し、

その分析方法を提案する。②下水処理プロセスにおける

除去特性の把握と下水処理プロセスにおける総毒性の除

去特性の把握を行う。③下水処理水中に残存する化学物

質と総毒性の除去手法を提案することを目的としている。 

平成23年度は、優先的に調査が必要な化学物質の選定

とその分析方法の検討を行った。 

２． 調査対象化学物質の選定 

２．１ 医薬品類 

過年度の調査又は既往研究より、河川及び下水処理水

中に残存している医薬品類 1)～3)で水生生物に対する生態

リスクが大きい可能性が指摘されている物質 4)～6)を本研

究の調査対象物質として選定した。河川又は下水処理水

から検出された医薬品類の最高濃度と各検出医薬品類の

予測無影響濃度（PNEC）との比較により表-1 に示す 10

物質を選定した。 

表-1 調査対象医薬品 

物 質 名 用 途

Azithromycin（アジスロマイシン） 抗生物質

Bezafibrate（ベザフィブラート） 高脂血症用剤

Caffein（カフェイン） 強心剤

Clarithromycin（クラリスロマイシン） 抗生物質

Crotamiton（クロタミトン） 鎮痒剤

  Ibuprofen（イブプロフェン） 解熱鎮痛消炎剤

Ketoprofen（ケトプロフェン） 解熱鎮痛消炎剤

Levofloxacin（レボフロキサシン） 合成抗菌剤

Sulfamethoxazole（スルファメトキサゾール） サルファ剤

Triclosan（トリクロサン） 殺菌剤  

 

２．２ PRTR対象物質 

PRTR対象物質の1つであるノニルフェノール（種-政令

番号：1-320）は、中央環境審議会水環境部会の水生生物
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保全環境基準専門委員会において「水生生物の保全に係

る水質環境基準」の項目追加について検討が行われてい

る物質である。また、類似物質の4-ノニルフェノール(分

岐型)と4-t-オクチルフェノール（4-t-OP）は、化学物質

の内分泌かく乱作用に関する今後の対応-EXTEND2010-

（平成22年7月、環境省）7)によれば、SPEED’98におけ

る取組みのなかでメダカに対し内分泌かく乱作用を有す

ることが強く推察された物質である。ExTEND2005 におけ

る取組みでも調査が行われ、ノニルフェノールの甲殻類

（アミ類）に及ぼす影響に関する実験において、環境水

中濃度よりやや高い濃度のノニルフェノールはアミ類の

脱皮を抑制することで成長阻害を引き起こすことが認め

られたと報告されている。環境省が行ってきた化学物質

の生態影響試験結果8)によれば、ノニルフェノールはミジ

ンコ急性遊泳阻害試験の48h-EC50が0.059mg/L、繁殖阻

害試験の21day-NOECが0.089mg/L、魚類急性毒性試験の

96h-LC50が0.24mg/Lと報告されている。また、4-t-オク

チルフェノールについては魚類急性毒性試験の96h-LC50

が0.36mg/Lと報告されている。 

このようにノニルフェノール及び 4-t-オクチルフェ

ノールは水生生物に対し毒性を有することから水系リス

クをもたらす物質と考えられることから本調査における

調査対象物質とした。 

 また、アルキルフェノール(AP)は、界面活性剤のア

ルキルフェノールポリエトキシレート(APnEO)が好気条

件下で生物分解し、エトキシ鎖の短いアルキルフェノー

ルエトキシレート（AP1EO、AP2EO）又は、エトキシ鎖の

短いアルキルフェノールエトキシ酢酸(AP1EC、AP2EC)に

なることが知られている。 APnEO は嫌気条件下で生物分

解を受けエトキシ鎖の短いアルキルフェノールエトキシ

レート（AP1EO、AP2EO）又は、アルキルフェノール（AP）

になる。好気・嫌気条件下で生物分解を受けエトキシ鎖

の短くなったこれらの物質は、嫌気条件下の汚泥処理に

より AP となる 9)。AP の調査においては前駆物質である

APEO、APECもあわせて調査することが重要となる。 

本調査では、アルキルフェノール類のうち、アルキル

フェノール（AP）はノニルフェノール（NP）と4-t-オク

チルフェノール（4-t-OP）、アルキルフェノールエトキシ

レート（APEO）はノニルフェノールエトキシレートのエ

トキシ基数が1～15（NP(1)EO～NP(15)EO）、オクチルフェ

ノールエトキシレートのエトキシ基数が1～10（OP(1)EO

～OP(10)EO）、アルキルフェノールエトキシ酢酸（APEC）

はノニルフェノールエトキシ酢酸のエトキシ基数が0、1

～9（NP(1)EC～NP(10)EC）、オクチルフェノールエトキシ

酢酸のエトキシ基数が0、1～2（OP(1)EC～OP(3)EC）を調

査対象物質とした。 

 

３． 調査対象化学物質の分析方法 

３．１ 医薬品類 

調査対象医薬品として選定した 10 物質の分析は、

LC/MS/MSによる一斉分析（9物質）と、GC/MSによる分析

（トリクロサン）とした（表-2参照）。 

LC/MS/MSによる一斉分析は、小西ら10)の方法を参考に

抽出・濃縮等の前処理を行った後、LC-MS/MS を用いて測

定する方法とした。また、GC/MSによるトリクロサン分析

は、宝輪ら 11)の方法を参考に抽出・濃縮・誘導体化等の

前処理を行った後、GC/MSを用いて測定する方法とした。 

表-2 医薬品分析方法 

物 質 名 分析方法

アジスロマイシン

ベザフィブラート

カフェイン

クラリスロマイシン

クロタミトン

  イブプロフェン

ケトプロフェン

レボフロキサシン

スルファメトキサゾール

トリクロサン 固相抽出/GC-MS

固相抽出/LC-MS/MS
（一斉分析）

 
 

 LC/MS/MS による医薬品分析 9 物質一斉分析フローと

GC/MS によるトリクロサン分析フローを図-1、図-2 に示

す。 

 医薬品9物質の一斉分析は、図-1の分析フローに従い、

前処理（抽出・精製）した後、サロゲート法により定量

した。各対象物質について、横軸に検量線溶液中の濃度、

縦軸にサロゲート物質との面積値の比をとり、検量線(直

線近似式)を求めた。この検量線に測定試料中の対象物質

とサロゲート物質との面積値の比を代入して、バイアル

中の濃度を算出後、最終液量及び試料量から試料中濃度

を求めた。試料量 200mL で前処理した場合の検出下限値

は、アジスロマイシン（2.2ng/L）、ベザフィブラート

（4.1ng/L）、カフェイン（12.4ng/L）、クラリスロマイシ

ン（8.1ng/L）、クロタミトン（0.3ng/L）、イブプロフェ

ン（0.9ng/L）、ケトプロフェン（1.1ng/L）、レボフロキ

サシン（3.3ng/L）、スルファメトキサゾール（5.8ng/L）

であった。 

 トリクロサンの分析は、図-2の分析フローに従い、前

処理（抽出・精製）した後、試料濃度の算出は内部標準

法で行った。各対象物質について、横軸に検量線溶液中

の濃度、縦軸に対象物質面積値 / IIS 面積値比をとり、

検量線(直線近似式)を求めた。ここで、トリクロサンの

IISには、GC/MSカラム保持時間の近い、p-テルフェニル
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-d14 を用いた。この検量線に試料中の対象物質面積値 / 

IIS 面積値比を代入して、バイアル中の濃度を算出後、

最終液量及び試料量から試料中濃度を求めた。これを

Label化体の回収率によって補正した濃度を算出した。 

検量線の濃度範囲は試料ピーク面積値の大きさに合わせ

て適宜設定した。その際、濃度段階が 4 点以上となるよ

うにした。試料量 200mL で前処理した場合の検出下限値

は、10.8ng/Lであった。 

ガラス繊維ろ紙； GF/F

 Surrogate物質添加

メタノール
 Surrogate物質添加

1 mol/L 塩酸
ガラス繊維ろ紙； GF/F

Oasis HLB Plus

窒素気流下
 ロータリーエバポレータ

アセトニトリル：ぎ酸MilliQ水

メタノールを用い
 上澄み採取 10 mL容スピッツ管へ移し替え

ESI ろ液における濃縮乾固以下の操作に同じ

凍結(-30°C)

凍結乾燥
<pHが3.5～4.5の間> <pHが3.5～4.5以外>

移し替え

pH調整

固相抽出

試料

ろ過

ろ液 ろ紙残渣 (懸濁態試料)

超音波抽出

濃縮乾固

溶解・定容

LC/MS/MS

遠心分離

ろ過

ろ液

濃縮

 

図-1 LC/MS/MSによる医薬品分析9物質一斉分析フロー 

ガラス繊維ろ紙； GF/B

 Surrogate物質添加

Oasis HLB Plus

 窒素気流下

Sep-PaK Plus Sillica メタノール
第1画分； ヘキサン：ジクロロメタン →廃棄 メタノール：ジクロロメタン
第2画分； ジクロロメタン →トリクロサンの溶出画分 ジクロロメタン

 窒素気流下 ガラス繊維ろ紙； GF/B

 アセチル誘導体化試薬の添加

 窒素気流下  ロータリーエバポレータ

 メタノール：ジクロロメタンを用いて

 IIS添加 p-Terphenyl-d14  10 mL容ねじ蓋つき沈澱管への移し替え

EI、SIM ろ液における濃縮乾固以下の操作に同じ

ろ過

試料

ろ過

ろ液 (溶存態試料) ろ紙残渣 (懸濁態試料)

凍結乾燥

超音波抽出

凍結(-30°C)
固相抽出

濃縮乾固

ろ液

濃縮

移し替え

分画精製

GC/MS

溶解・定容

濃縮乾固

アセチル誘導体化

濃縮乾固

 

図-2 GC/MSによるトリクロサン分析フロー 
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３．２ PRTR対象物質 

 アルキルフェノール類の分析は、既往研究・調査報告

等 12)～21)を参考に下水試料に最も適した方法を選択した。

NP、4-t-OPの分析は、GC/MSにより定量する方法、NPEC、

OPEC、NPEO、OPEOはLC-MS/MSにより定量する方法とした。 

NP、4-t-OPの分析は、図-3に示すとおり、ろ液試料は、

ジクロロメタンによる液-液抽出の後、5%含水シリカゲル

を用いて不純物を除いたのちガスクロマトグラフ質量分

析（GC/MS）計により定量した。SS試料は、アセトンを用

いて超音波抽出を行った後精製水に溶解した。その後は、

ろ液試料と同様の操作により定量した。 

NPの検出下限値は25ng/Lであり、5試料について試験

した分析操作BLは、29～75ng/Lであった。また、流入下

水にNPを100ng添加して行った添加回収試験の結果、回

収率は92%であった。 

4-t-OPの検出下限値は1.6ng/Lであり、5試料につい

て試験した分析操作BLは<1.6～2.7ng/Lであった。また、

流入下水に4-t-OPを15ng添加して行った添加回収試験

の結果、回収率は76%であった。 

 

100mL

ガラス繊維ろ紙（GF/B）

← 4-t-オクチルフェノール-d5 ← 4-t-オクチルフェノール-d5

← ジクロロメタン ← アセトン

5%含水シリカゲル

精製水に溶解後、水試料と同様の前処理を行い分析

60%ジクロロメタン/ヘキサン

30%ジクロロメタン/ヘキサン

← Tributyl Phosphate-d27

試料

ろ過

ろ 液

前捨て溶 出

濃 縮

SS

超音波抽出

保 管

上澄分取

GC-MS

2回以上

振とう抽出 2回

濃縮・精製

上澄・脱水

 
図-3 NP、4-ｔ-OPの分析フロー 

 

EC、OPECの分析は、図-4に示すとおり、ろ液試料は、

pH2に調整した後EDS-1による固相抽出による方法とし

た。メタノールとメタノール／酢酸エチルにより溶出し

た後、精製し（液体クロマトグラフ質量分析（LC-MS/MS）

計により定量した。SS試料は、メタノールを用いて超音

波抽出を行った後精製水に溶解した。その後は、ろ液試

料と同様の操作により定量した。 

NPECの検出下限値は0.7ng/L～6.1ng/Lであり、4試料

について試験した分析操作BLは、すべて検出下限値以下

であった。また、流入下水にNP(1)EC～NP(10)ECをそれ

ぞれ50ng添加して行った添加回収試験の結果、NP(1)EC

～NP(10)ECの回収率は74%～90%であった。 

OPECの検出下限値は0.7ng/L～5.3ng/Lであり、4試料

について試験した分析操作BLはすべて検出下限値以下で

あった。また、流入下水にOP(1)EC～OP(3)ECをそれぞれ

50ng添加して行った添加回収試験の結果、OP(1)EC～

OP(3)ECの回収率は75%～93%であった。 
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100mL

ガラス繊維ろ紙（GF/B）

ｐH2 ← メタノール

超音波抽出

Autoprep EDS-1 2回以上

上澄分取

メタノール，メタノール/酢酸エチル

TOYOPAK IC-SP + DEAE

メタノール 精製水に溶解後、水試料と同様の前処理を行い分析

→ IC-SP除去

メタノール （溶出１と合わせる） 0.1%ギ酸/メタノール

← ノニルフェノールモノエトキシ酢酸-d4，オクチルフェノールモノエトキシ酢酸-d4

保 管

LC-MS/MS

ｐH調整

固相抽出

溶 出

精 製

溶出１

濃縮・定容

溶出３

試料

ろ過

ろ 液 SS

溶出２

 
図-4 NPEC、OPECの分析フロー 

 

 NPEO、OPEOの分析は、図-5に示すとおり、ろ液試料は、

pH2に調整した後EDS-1による固相抽出による方法とし

た。メタノールとメタノール／酢酸エチルにより溶出し

た後、精製し（液体クロマトグラフ質量分析（LC-MS/MS）

計により定量した。SS試料は、メタノールを用いて超音

波抽出を行った後精製水に溶解した。その後はろ液試料

と同様の操作により定量した。 

 NPEOの検出下限値は1.1ng/L～7.0ng/Lであり、 4試

料について試験した分析操作BLは、2.0ng/L～16ng/Lで

あった。また、流入下水にNP(1)EO～NP(15)EOをそれぞ

れ200ng添加して行った添加回収試験の結果、NP(1)EO～

NP(15)EOの回収率は86%～97%であった。 

 OPEOの検出下限値は1.0ng/L～2.8ng/Lであり、4試料

について試験した分析操作BLはすべて検出下限値以下で

あった。また、流入下水にOP(1)EO～OP(10)EOをそれぞ

れ200ng添加して行った添加回収試験の結果、OP(1)EO～

OP(10)EOの回収率は71%～103%であった。 

 

 

100mL

ガラス繊維ろ紙（GF/B）

ｐH2

← メタノール

Autoprep EDS-1

メタノール，メタノール/酢酸エチル

TOYOPAK IC-SP + DEAE

メタノール

→ IC-SP除去 精製水に溶解後、水試料と同様の前処理を行い分析

メタノール （溶出１と合わせる）

← ノニルフェノールジエトキシレート-13C

2回以上

上澄分取

保 管

精 製

溶出１

溶出２

試料

ろ過

ろ 液 SS

ｐH調整

固相抽出 超音波抽出

溶 出

濃縮・定容

LC-MS/MS  
図-5 NPEO、OPEO分析フロー 
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４． まとめ 

優先的に調査が必要な医薬品類として、河川及び下水

処理水中に残存し、水生生物に対する生態リスクが大き

い可能性が指摘されている10物質を選定した。また、PRTR

対象物質からは、NPとその関連物質の4-t-OP、NPEC、OPEC、

NPEO、OPEOを選定した。選定した医薬品類（10物質）及

びNP及びその関連物質の分析は、前処理（抽出・精製）

後、GC/MS又はLC-MS/MSにより定量する方法を提案した。 

 医薬品 10 物質のうちトリクロサンを除く 9 物質は

LC-MS/MS による一斉分析とし、各物質の検出下限値は、

アジスロマイシン（2.2ng/L）、ベザフィブラート

（4.1ng/L）、カフェイン（12.4ng/L）、クラリスロマイシ

ン（8.1ng/L）、クロタミトン（0.3ng/L）、イブプロフェ

ン（0.9ng/L）、ケトプロフェン（1.1ng/L）、レボフロキ

サシン（3.3ng/L）、スルファメトキサゾール（5.8ng/L）

であった。また、トリクロサンは GC/MS による分析で検

出下限値は10.8ng/Lであった。 

 NP、4-t-OP は、GC/MS による分析とし検出下限値はそ

れぞれ 25ng/L、1.6ng/L であった。NPEC、OPEC、NPEO、

OPEO は LC-MS/MS により分析とし検出下限値はそれぞれ

0.7～6.1ng/L、0.7～5.3ng/L、1.1～7.0ng/L、1.0～

2.8ng/Lであった。 
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図-1 に示すとおり、都市域の河川水、水田排水の

酸素消費量は、5 日経過時でほぼ同じであるのに対

し、集積培養した珪藻の酸素消費量は、都市域の河

川水、水田排水の約 3 倍であった。これらの酸素消

費量は、COD１mg/L 当たりで比較すると都市域の

河川水(1.6mg/L)、水田排水(1.3mg/L)、珪藻

(0.05mg/L)であり、珪藻の酸素消費量は都市域の河

川水、水田排水に比べ小さいことが分かった。 

また、H23 年の夏に霞ヶ浦で異常発生したアオコ

の 5 日経過時の酸素消費量は、保存温度による大き

な違いは観察されず概ね同じであった。各温度条件

下で保存した試料の酸素消費量は、COD１mg/L 当たりで比較すると 1.4mg/L（10℃）、1.0mg/L（20℃）、1.5mg/L

（30℃）であり、集積培養した珪藻の酸素消費量(0.05mg/L)に比べ大きいことが分かった。 

 

４．まとめ 

都市域の河川水、水田排水及び集積培養した珪藻の各試料の酸素消費量は、5 日経過時の COD１mg/L 当たり

の酸素消費量で比較すると都市域の河川水(1.6mg/L)、水田排水(1.3mg/L)、珪藻(0.05mg/L)であり、珪藻の酸素消

費量は都市域の河川水、水田排水に比べ小さいことが分かった。 

また、H23 年の夏に霞ヶ浦で異常発生したアオコを遠心分離により集積した後、10℃、20℃、30℃の温度条件

下で約 6 ヶ月間保存したものについて酸素消費量を測定した。各温度条件下で保存した試料の酸素消費量は、5 日

経過時の COD１mg/L 当たりの酸素消費量で比較すると 1.4mg/L（10℃）、1.0mg/L（20℃）、1.5mg/L（30℃）

であり、集積培養した珪藻の酸素消費量(0.05mg/L)に比べ大きいことが分かった。 

 

 

図-2 霞ヶ浦で採取したアオコの酸素消費量 
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60%以上が珪藻であったが、27℃や30℃では珪藻の

割合は10～40%となり、緑藻や藍藻の占める割合が

高くなった。 
図-6はろ紙に捕捉された藻類の赤外スペクトルの

一例である。霞ヶ浦と琵琶湖のどちらの藻類培養実

験でも、赤外スペクトルは条件によらず類似してい

た。しかし、水温が低い条件では1080cm-1付近に特

徴的なピークが観られた。FT-IR のスペクトルデー

タベースでは、1080cm-1付近の吸収はSiO2に由来し

ており、本実験では珪藻殻に由来するものと推測さ

れる。図-2hは、1080cm-1の吸光度の変化である。霞

ヶ浦藻類培養実験では 1080cm-1 の吸光度は、18℃、

21℃、24℃で増加が大きかった。琵琶湖藻類培養実

験では 18℃と 21℃で増加が大きく、27℃と 30℃で

はほとんど増加しなかった。図-7 は、培養 14 日目

と 42 日目の珪藻の個体数と 1080cm-1の吸光度の関

係である。霞ヶ浦と琵琶湖のどちらの培養実験でも、

1080cm-1 の吸光度は珪藻の個体数と正の相関を示し

た。赤外スペクトルからも、水温が高い条件では珪

藻の増殖量が少なかったことが確かめられた。 
3.2 水温・Fe濃度と藻類・水質の関係 

霞ヶ浦と琵琶湖のどちらの培養実験でも藻類細胞

数の増加は概ね14日目までが大きかったことから、

14日目までを増殖期、14日目から42日目までを定

常期と位置づけて、水温やFe濃度と藻類増殖、pH、

DOC濃度との関係を解析した。 
図-8は、水温と14日目のpH、650nm吸光度、DOC

濃度の関係である。pHは、霞ヶ浦藻類培養実験では、

Fe0.1mg/L と Fe0.2mg/L の条件で、水温が高いほど

高くなる傾向が観られた。Fe0.4mg/L の条件では

24℃で最大となった。24℃の条件で比較すると、Fe
濃度が高いほど高くなっていた。琵琶湖藻類培養実

験では、Fe0.1mg/L の条件で、水温が高いほど高く

なる傾向が観られた。同じ温度で比較すると、

Fe0.2mg/LとFe0.4mg/LよりもFe0.1mg/Lで低い値と

なった。 
650nm吸光度は、霞ヶ浦藻類培養実験では、水温

による違いが小さかった。琵琶湖藻類培養実験では、

Fe0.2mg/L で水温が高いほど低くなる傾向を示した。 
DOC 濃度は、霞ヶ浦藻類培養実験の 24℃では、

他の温度条件より低い値となった。琵琶湖藻類培養

実験のFe0.1mg/LとFe0.2mg/Lでは、18℃や21℃よ

りも27℃や30℃で高い値となった。どちらの藻類培

養実験でも、Fe 濃度によるDOC 濃度の違いは観ら

れなかった。 
図-9は、水温と28日目のpHの関係および水温と

42日目の650nm吸光度、DOC濃度の関係である。

pHは、霞ヶ浦藻類培養実験の42日目の試料が足り

ず測定できなかったため、28 日目で比較した。pH
は、どちらの藻類培養実験でも概ね水温が高いほど

図-8 水温と、増殖期（0～14日目）の 

    pH、650nm吸光度、DOC濃度の関係 

図-9 水温と、定常期（14～28、42日目）の 

 pH、650nm吸光度、DOC濃度の関係 
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づく分離を試みた。カラム温度は40℃、移動相はア

セトニトリル：水=50：50、流速は0.2mL/minで 30
分間のイソクラティック分析とし、試料注入量は

100L とした。検出器は蛍光検出器を用い、励起波

長は様々な蛍光ピークが観察できる230nmとし、蛍

光波長（Em）280～600nmの蛍光スペクトルを取得

した。 
Fe0.2mg/L を対象に、18℃～30℃の各温度条件の

試料について分析を行った。図-14は42日目の各試

料の保持時間ごとの蛍光スペクトルをコンター表示

したものである。いずれの試料でも Em420nm の
RT:10～11分付近（Peak-A）およびEm310nm のRT:18
分付近（Peak-B）に強いピークが確認された。 
霞ヶ浦藻類培養実験では、Peak-Bは温度が高いほ

どピーク強度が強くなる傾向が観られた。27℃や

30℃では、Em300～450nmの範囲で16～19分の領域

に複数の弱いピークが確認された。また、24℃と

30℃では Em340nm で 7 分付近に弱いピークが確認

された。 
琵琶湖藻類培養実験でも、Peak-B は 18℃、21℃、

24℃よりも27℃と30℃で強く検出された。18℃では、

Em340nmの17分付近に強いピークが観られた。24、
27、30℃ではEm340nmの11分付近にピークが観ら

れた。また、27℃や30℃では、霞ヶ浦藻類培養実験

と同様に Em300～450nm の範囲で 16～19 分の領域

に複数の弱いピークが確認された。 
Peak-A（Em420nm）のピークはどちらの藻類培養

実験でも水温によらず概ね同じ位置に検出されてい

たことから、本ピークを反映する物質の性状は、あ

まり水温によって変わらないと考えられる。一方

Em300～400nm付近のピークは水温によって検出位

置が異なっていたことから、本ピークを反映する物

質の性状は水温によって変化しやすいと考えられる。 
 

4. まとめ 

地球温暖化に伴う湖水水温の上昇による藻類の種

類とその量の変化と、それが湖水水質に及ぼす間接

的な影響を評価するため、霞ヶ浦と琵琶湖の藻類を

対象に藻類培養実験を行い、水温およびFe濃度の変

化が藻類と水質に及ぼす影響を調査した。本研究で

得られた主要な知見を以下に示す。 
(1) 霞ヶ浦と琵琶湖のどちらの藻類培養実験でも、

藻類細胞数は、概ね水温が高いほど少なくなる傾向

が観られた。 
(2) 顕微鏡観察や赤外スペクトルから、27℃や

30℃では18℃や21℃と比較して珪藻が少なく、緑藻

や藍藻の割合が高かった。 
(3) 琵琶湖藻類培養実験では Fe0.1mg/L の 24℃や

Fe0.2mg/Lの24℃および30℃の条件で7日目にピコ

プランクトンと考えられる藻類が増殖した。 
(4) pHは、水温による違いは小さいものの、概ね

水温が高いほど高くなる傾向が観られた。 
(5) 藻類細胞数とDOC濃度の関係は、霞ヶ浦藻類

培養実験では正の相関がみられた。27℃と30℃では

他の温度と比較すると単位藻類当たりの DOC 濃度

の増加が大きかった。 
(6) 藻類培養液の EEMs 上にはタンパク質様物質

と考えられるPeak①（Ex280nm/ Em340nm）と、フ

ルボ酸様物質と考えられる Peak②（Ex315nm/Em 
390nm）が観られた。Peak②のピーク強度は経日的

に増加し、水温が高いほど強くなる傾向が観られた。 
(7) Fe 濃度が低いほど藻類細胞数が多くなる傾向

が観られたが、水質への影響は明確には確認されな

かった。 
以上の結果から、湖水水温が上昇すると、藻類細

胞数は減少するが緑藻や藍藻の割合は増加する。そ

れに伴って湖水の pH が上昇すること、また、DOC
濃度は顕著には変わらないが有機物の性状が変化す

ることが示唆された。 
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水生生物の生体反応を用いた下水処理水の毒性評価に関する研究 

 
研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
研究期間：平 22～平 24 
担当チーム：水環境研究グループ（水質） 
研究担当者：南山瑞彦、北村友一、村山康樹、朴 昶範 

 
【要旨】 

メダカの遺伝子発現プロファイルの変化から下水処理水に含まれる毒性を評価するためには、作用機序の異

なる様々な化学物質のメダカの曝露実験から、比較対照として化学物質毎の遺伝子発現プロファイルを得る必

要がある。本年度は、昨年度作成したメダカマイクロアレイの各遺伝子に機能などのアノテーション情報を追

加した。さらに、フルタミド、クラリスロマイシン、シクロホスファミド、下水試料に曝露したメダカのマイ

クロアレイによる遺伝子発現プロファイルの取得を行った。 

キーワード：メダカ、マイクロアレイ、フルタミド、クラリスロマイシン、シクロホスファミド 

 
1. はじめに  

下水処理水の安全性を個別の化学物質によって管

理することは困難であるとの考え方から、バイオア

ッセイによる排水の総毒性評価と管理が注目されて

いる。排水の毒性評価では、ヒトや生態系への悪影

響を未然に防ぐため、迅速かつ高感度の試験法が求

められる。しかし、水生生物の毒性試験では、魚類、

ミジンコ、藻類の生死や生長阻害などを指標として

評価されるが、検出感度が低いこと、さらに、検出

感度向上のためには、試料の濃縮が必要であること

が問題となっている。 

一方で、近年のバイオテクノロジーの発展により、

生体反応の微小変化を検出できる遺伝子発現解析な

どの分析技術の開発が進んでおり、水環境分野にお

いてもこれらの技術の応用が期待されている。 

本研究は、下水処理水の水生生物への影響評価手

法へ遺伝子発現や代謝物解析技術を適用するための

基礎研究と位置付け、処理水の毒性把握のための方

法論と評価法の提案を目指している。本研究で使用

する水生生物は、遺伝子情報が豊富で、小型で飼育

の容易な魚類のモデル生物であるメダカとする。 

 昨年度は、遺伝子発現解析に必要なメダカマイク

ロアレイの設計と作成を行った。さらに、メダカの

遺伝子発現の変化から下水処理水に含まれている毒

性を評価するためには、作用機序の異なる様々な化

学物質のメダカの曝露実験から、比較対照として化

学物質毎の遺伝子発現プロファイルを得る必要があ

る。そこで、作成したマイクロアレイにより作用機

序が異なると考えられるエストロン、トリクロサン、

NDMA の化学物質に曝露したメダカの遺伝子発現解

析を行った。 

 本年度は、昨年度作成したメダカマイクロアレイ

に搭載した各遺伝子へのアノテーション（遺伝子の

生物学的な機能など）情報追加と、昨年度に引き続

き、フルタミド（抗アンドロゲン）、クラリスロマイ

シン（抗生物質）、シクロホスファミド（抗がん剤）

の化学物質、および、下水試料に曝露したメダカの

遺伝子発現プロファイルの取得を行った。 

 

2. マイクロアレイ搭載遺伝子へのアノテーション

の追加 

 2.1 アノテーションの追加方法 

DFCI Gene Index Releas8.0 に登録されている遺伝

子の機能情報は少ないため、化学物質曝露で発現変

動した遺伝子の役割については不明であった。どのよ

うな役割の遺伝子が変動するかを知ることにより、生物

影響をより詳細に解析できる可能性がある。そこで、昨

年度作成したマイクロアレイに搭載した各遺伝子に機

能情報（EntrezID （NCBI のデータベースで染色体の

位置、構造、機能などの情報が登録されている ID） と

GO：geneontlogy（遺伝子機能の用語と体系情報））を

追加した。機能情報の追加作業工程は以下のとおりで

ある。 

マイクロアレイに搭載した各遺伝子についてプロー

ブ設計の基になったｍRNA 配列情報（DFCI Gene 

Index Releas8.0）を用いて Blastx（Blastx ：核酸の相同
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性検索のひとつで、塩基配列をアミノ酸配列に変換し

た後、アミノ酸配列データーベースに対して検索を行

う方法）検索し、ヒトおよびゼブラフィッシュの RefSeq ID

（ NCBI（米国バイオテクノロジーセンター）が提供して

いるデーターべースの ID）の遺伝子を取得した。その

後、得られた RefSeq ID を用いて NCBI のデーターベ

ースからEntrez Gene ID （NCBIのEntrezというデータ

ベース（染色体の位置、構造、機能などデータベー

ス）の ID）を検索し、各リストに Entrez ID を追加した。

さらに、RefSeq ID を用いてヒトの GO 情報は、

Uniprot-GOA (http://www.ebiac.uk/GOA/)、ゼブラ

フィッシュは、ZFIN(http://zfin.org)データベースから

取得した。 

2.2 アノテーション情報の追加結果 

 44K アレイに搭載されている 43,803 プローブのうち

96.4％にヒト の Entrez Gene ID、98.0％にゼブラフィッ

シュ Entrez Gene ID を取得することができた。ヒトとゼ

ブラフィッシュで Entrez Gene ID まで取得できた割合

を比較すると、ゼブラフィッシュの方がその割合が高か

った。残りのプローブについては、相同性の高いヒト、

ゼブラフィッシュのアミノ酸配列が存在しなかった。 

各 Blastx 検索結果からメダカ塩基配列との相同性

の高さを表す E-value（相同性が高いほど低い値を示

す） について、ヒトおよびゼブラフィッシュぞれぞれの

分布を調査した。その結果、ヒトでは、E-value が

1.0E-5 以下だったものは、43,803 プローブのうち

65.6％、ゼブラフィッシュでは、69.4％であった。ゼブ

ラフィッシュと相同性が高いプローブが多かった。 

得られたヒトとゼブラフィッシュの Refseq ID を基に

GO 情報を生物学的プロセス（B : biological process)、

分子機能（M : molecular function)、細胞構成要素

（C：Cellular component)に分けて取得した。43,803プロ

ーブのうちＧＯ情報が取得できた割合は、ヒトＧＯでは

75.4％（Ｂ）、79.0％(M)、83.5％（Ｃ）、ゼブラフィッシュ

GO では、49.7％（B）、53.7％（M）、54.6％（Ｃ）となっ

た。  

以上の追加した機能情報を利用することにより、発

現変動遺伝子の機能解析ができるようになる。本作業

で追加した項目を以下に示す。 

human RefSeqID,      zebra RefSeq ID 
human EntrezGeneID,      zebra EntrezGeneID 
human biological process, zebra biological process 
human molecular function, zebra molecular function 
human Cellular component, zebra Cellular component 
human GeneSymbol,         zebra GeneSymbol 
human E-value,            zebra E-value 
 

3.化学物質、下水試料に曝露したメダカのマイクロ

アレイによる網羅的遺伝子発現プロファイルの取

得 

マイクロアレイによるメダカの遺伝子発現プロフ

ァイルの変化から、下水処理水に含まれている毒性

物質を予測するためには、作用機序の異なる様々な

化学物質のメダカの曝露試験を行い、メダカの遺伝

子発現のプロファイルを得る必要がある。 

本年度は、下水に含まれる可能性があり、水生生

物への影響が懸念されている化学物質のうちフルタ

ミド、クラリスロマイシン、シクロホスファミド、

および、実際の下水試料（流入下水、2 次処理水、

塩素処理水、担体処理水）を曝露試料とした。 

3.1 曝露実験の方法 

曝露条件は表-2のとおりである。各化学物質の曝

露濃度は、下水試料で検出されるレベルの3段階と

した。概ね、高濃度区が流入下水、中濃度区が2次

処理水、低濃度が高度処理水レベルとなっている。 

曝露時間は、急性毒性試験で使用される96時間と

した。なお、対照区には脱塩素水道水を使用した。 

使用したマイクロアレイは、昨年度と同じ44Kと

した。 

下水試料の曝露実験は、化学物質曝露と同条件で

行った。 

   表-2 メダカの化学物質曝露条件の一覧      

曝露方式 ： 半止水式 
曝露濃度 ：フルタミド 

 10、 100、 1000 (μg/L) 
クラリスロマイシン 

 50、500、5000 (ng/L) 
シクロホスファミド 

5、 50、 500、5000 (ng/L) 
水   温 ： 24±1 ℃ 
曝露期間   ： 96時間 
供試生物   ： d-rR系メダカ雄魚（7カ月齢） 
供試生物数 ： 8個体／曝露区 
照   明 ： 明期16時間／暗期8時間 
給   餌 ： なし 
エアレーション ： なし 
遺伝子発現解析臓器 : 肝臓、エラ、精巣、脳 

 使用マイクロアレイ：44K             

 

3.2 曝露実験の操作 

フルタミド（10、 100、 1000 μg/Lの3濃度区）、

クラリスロマイシン（50、500、5000 ng/Lの3濃度

区）、シクロホスファミド（5、50、500、5,000 ng/L

の3濃度区）を調整した脱塩素水道水で7～8カ月齢

のd-rRメダカの雄魚を曝露し、曝露開始時および曝

露開始から 96 時間後に、各試験区 8 個体ずつ、









- 122 - 
 

を分析対象とする方法について

各 3 試料行った。精製操作におけ

る平均回収率は、フロリジルが

100%、GPC が 89.5%であった。 

以上の予備検討に基づき生物

試料（魚類）を用いた分析確認は、

図-1 に示す分析フローに従いス

ズキの食肉部位を用いた添加回収試験（n=5）で評価した。添加回収試験は、スズキの食肉部位 5g を遠沈管には

かりとり、トリクロサン 100ng を添加して行った。GC-MS による定量では、トリクロサン（PFB 化体）のマス

スペクトルを基に定量イオンを m/z 252、確認イオンを m/z 254 に設定した。生物試料（魚類）の前処理試料では、

定量イオン（m/z 252）のトリクロサン（PFB 化体）ピークが生物試料由来と考えられる妨害の影響を受け過大評

価された。このため、確認イオンとしていた m/z 254 を定量イオンに変更し、新たに m/z 468 を確認イオンとす

ることでトリクロサン（PFB 化体）ピークを得ることができた。スズキを用いた添加回収試験の結果を表-2 に示

す。試験の結果、添加した試料からは平均 79.2%（CV8.2%）の回収が確認され、前処理全体を通じて、生物試料

（魚類）への適用が可能であると考えられた。 

 

４．まとめ 

水生生物（魚類）試料のトリクロサン分析の前処理（抽出・精製）について検討し、超音波抽出・フロリジル

精製の後、GC-MS による測定方法を提案した。本方法による添加回収率は、スズキの食肉部位を用いた確認試験

（n=5）により、平均回収率 79.2%、CV8.2%が得られ、本方法は魚類試料への適用が可能であると考えられた。 

 

なお、本研究は、運営交付金（一般勘定）により実施されたものである。 

 

５．参考文献 

1) 田中宏明(2008)河川水中で見出される医薬品の底質汚染の実態と生物影響に関する研究、平成 19 年度河川整備基金助成事

業報告書、平成 20 年 6 月 

2) 高田秀重ほか(2011)東京湾におけるトリクロサン類の分布と動態、第 20 回環境化学討論会講演要旨集 

3) 要調査項目等調査マニュアル（水質、底質、生物）、平成 15 年 

4) 吉岡敏行ほか(2007)環境中超微量有害化学物質の分析,検索技術の開発に関する研究、岡山県環境保健センター年報 

5) 亀田豊(2009)化粧品及び高分子製品由来の紫外線吸収剤の水環境中の汚染状況、第 18 回環境化学討論会講演要旨集 

6) 篠原竜一ほか(2008)二枚貝を用いたアジア沿岸域の紫外線吸収剤汚染モニタリング、第 17 回環境化学討論会講演要旨集 

7) 松原英理子ほか(2011)下水試料中医薬品の GC-MS(LRMS,MS/MS,HRMS)による分析検討、第 20 回環境化学討論会講演要

旨集 

8) 宝輪勲ほか(2007)GC-MS による水環境中の PPCPs 一斉分析法の基礎的検討、第 16 回環境化学討論会講演要旨集 

表-1 GC-MS測定条件 

 カラム DB-17ms  イオン化方法 EI法

 イオン化電圧 70eV

 インターフェイス温度 280℃

 注入方法 スプリットレス  イオン源温度 260℃

 注入口温度 270℃  検出モード SIM

 注入量 2μL  定量イオン(m/z ) 254

 キャリヤーガス ヘリウム  確認イオン(m/z ) 468

GC条件 MS条件

 昇温条件
100℃(1min)－10℃/min

－300℃（5min)

表-2 生物試料（魚類・スズキ）のトリクロサン添加回収試験結果 

操作BL 無添加試料 試料1 試料2 試料3 試料4 試料5

試料量 (g-wet) － 5.0 5.1 5.0 5.1 5.0 5.0

添加量 (ng) － 0 100 100 100 100 100

測定値 (ng/g-wet) ＜2.7 ＜2.7 13.9 14.9 16.1 16.4 17.2

回収率 (%) － － 70.7 74.3 82.5 82.2 86.5
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魚類の繁殖･稚魚の生育試験による下水処理水の安全性評価に関する研究 

 
研究予算：運営費交付金（一般勘定） 
研究期間：平 23～平 25 
担当チーム：水環境研究グループ（水質） 
研究担当者：南山瑞彦、北村友一、村山康樹、朴 昶範 

 
【要旨】 

下水処理水が魚類の繁殖に与える影響を明らかにするため、活性汚泥処理水、その塩素処理水に28日間、雄と

雌メダカをペアで曝露し、産卵数、受精率を調査した。その結果、活性汚泥処理水、塩素処理水曝露区は、コン

トロール区より産卵数、受精卵数が増加した。受精率は、下水処理水曝露区で低下する傾向が観られた。 

 

キーワード：下水処理水、メダカ、産卵数、受精率 

 
1. はじめに  

科学技術に関する基本政策について、総合科学技

術会議（22年11月17日）では、人の健康保護や生

態系の保全に向けて、大気、水、土壌における環境

汚染物質の有害性やリスクの評価、その管理及び対

策に関する研究を推進することが位置づけられてい

る。近年、水生生物に影響を与える恐れのある未規

制の化学物質が下水処理水中に検出され、さらに、

河川水に占める下水処理水の割合が高くなっている

ことから、水生生物に対する影響が懸念されている。

水生生物の中で、魚類は、水生生物の代表種、経済

生物でもあり、下水処理水が魚類に与える影響を把

握する必要がある。魚類影響は、生態系保全を考慮

すると、再生産に関する項目で評価すべきであるが、

下水処理水に曝露したときの魚類繁殖への影響や稚

魚の成育試験法はまとめられていないこと、さらに、

試験に長期間・手間を要すことから、下水処理水が

魚類の繁殖・稚魚の成育に与える影響についての知

見が得られていないのが現状である。 

そこで、本研究では、下水処理水に適したメダカ

を用いた繁殖・成育試験法の提案と本法による下水

処理水の魚類影響解明を目指している。 

本年度は、下水処理水がメダカの産卵に影響を及

ぼすかどうかを明らかにするため、下水処理水に

雄・雌ペアのメダカを28日間曝露し、その間の産卵

数、受精率を調査した。 

 

2.実験方法 

2.1 活性汚泥処理実験装置 

本調査で用いた活性汚泥処理実験装置は、最初沈

殿池（500L）、生物反応槽（500L×4 槽）、最終沈殿

池（700L）、塩素接触槽（100L）から構成されており、

同じ仕様の装置が2系列、並列設置されている（以

下、I系、II系という）。装置の概要を図-1に示す。 

2.2 活性汚泥処理装置の運転概要 

本調査では、分流式下水道として整備され主に生

活排水が流入する下水処理場の生下水を、流入下水

として用いた。生物反応槽は、第1槽から第4槽ま

で全面エアレーションを行う、活性汚泥法による処

理を行った。水理学的滞留時間（HRT）は、I系、II

系ともに7時間程度となるように流入水量を制御し

た。ただし、汚泥滞留時間（SRT）は、I系で7日程

度、II 系で 20 日程度を目標に、余剰汚泥引抜量の

管理を行った。両系ともAT4の水温は約15℃であっ

た。塩素処理槽では、I系、II系ともに塩素接触槽

の流出水で総残留塩素濃度が0.1mg/L程度となるよ

うに、次亜塩素酸ナトリウム溶液を連続注入した。 

2.3 メダカの曝露実験 

 メダカの曝露水は、活性汚泥処理条件の違いで影

響が異なるかどうかを観るため、Ⅰ系、Ⅱ系の活性

汚泥処理水とⅠ系、Ⅱ系の塩素処理水とした。コン

トロールには脱塩素水道を用いた。評価項目は、産

卵数、受精卵数、曝露終了後の肥満度、肝指数、生

殖線指数とした。メダカの曝露条件を表-1 に示す。

なお、曝露メダカは、曝露当日まで雄・雌を別々に

飼育していたものであり、試験前の事前ペアリング

は行っていない。 

2.4 水質分析 
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写真-２ せせらぎ水路A 

 

 
写真-３ せせらぎ水路B 

 

 

2．2  実験結果と考察 

2．2．1  担体処理による効果の確認と考察 

表-１に水質の測定結果の平均値を示す。 

T-N、T-Pについては、大きな差が見られない一方、Fe
濃度とMn濃度の低下が確認された。過去の研究5-6)によ

れば、窒素とリンの定量結果にほとんど影響を与えない

一方で、マンガン濃度を高効率に低下させることが報告

されており、反応槽前後のD-Feの形態は、曝気処理に

より、また、D-Mnの形態は、担体上のマンガン酸化細

菌等の活動により溶存態から懸濁態へと変化したと考え

られる。今回の実験結果では、T-Fe及びT-Mnの値も下

がっている結果となっている。これは、1ヶ月に一回の

採水であったため、物質収支の把握には不十分だった可

能性や曝気量が不十分で懸濁化した鉄とマンガンが十分

に混合せず槽内に滞留していた可能性がある。今後は、

実施設への適用に向けて適切な曝気量を求める等、運転

手法の最適化も含めて再検討する必要がある。 

 

2．2．2  実施設への適用結果と藻類増殖抑制効果の確

認 

表-２に、下水処理水を通水したせせらぎ水路Aと、

担体処理を行った後にろ過処理を行った水を通水したせ

せらぎ水路Bの実験期間中の水質測定結果（平均値）を

示す。T-NやT-Pについては、せせらぎ水路Bがせせら

ぎ水路Aより半分以下にまで減少していた。金属類に関

しては、D-Feには大きな差はみられなかったが、T-Fe
はせせらぎ水路Bがせせらぎ水路Aの1/6 程度であり、

Mnは懸濁態、溶存態ともに1/10程度であった。これら

の測定結果から、担体処理を行った後にろ過処理を行っ

たことによる効果がせせらぎ水路の水質にも表れている

ことが確認された。 

設置した素焼き板の表面を確認すると，せせらぎ水路

Aでは実験期間を通じて表面全体を覆うほどの付着物が

確認されたが，せせらぎ水路Bでは付着物はみられたも

のの，表面全体が覆われることは無く，付着物の長さも

短かった．付着物の分析結果を表-３に示す。せせらぎ水

路BのSS，VSSは，せせらぎ水路Aの1/2程度であり，

Chl- aは1/3程度であった。 
藻類増殖の制限因子として一般的にはリンが挙げられ

るが、Chetelatら 7)がカナダの南オンタリオと西ケベック

の 13 河川について夏場に藻類量と藻類群集に及ぼす栄

養塩類濃度と流速の影響を検討した結果によると、藻類

量は0.006～0.082mg/Lの範囲においてT-P濃度と正の相

関があると示されている。本研究で使用した下水処理水

および担体処理水のT-P濃度は0.6mg/L程度であり、T-P
濃度が藻類増殖の律速になっているとは考えにくい。し

たがって、目立った減少が確認され、藻類増殖に必要な

ものと考えられるD-Mn濃度が、制限因子になった可能

性が高いと考えられる。 

 

表-１ 担体処理実験における水質測定結果（平均値） 

項目 単位 下水処理水 担体処理 

DOC mg/L 3.35 2.68 
T-N mg/L 7.37 7.40 

NH4-N mg/L 0.07 0.02 
NO2-N mg/L 0.47 0.19 
NO3-N mg/L 6.31 6.89 

T-P mg/L 0.76 0.53 
PO4-P mg/L 0.40 0.37 
T-Fe g/L 150.1 42.9 
D-Fe g/L 28.6 6.21 
T-Mn g/L 35.6 16.9 
D-Mn g/L 1.96 0.25 
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表-２ 水質測定結果 

項目 単位 

下水処理水を通

水した 

せせらぎ水路A 

担体処理＋砂ろ

過水を通水した 

せせらぎ水路B 

SS mg/L 8.85 3.65 
VSS mg/L 3.85 1.90 
DOC mg/L 3.29 3.98 
T-N mg/L 4.21 1.87 

NH4-N mg/L 0.02 0.02 
NO2-N mg/L 0.07 0.02 
NO3-N mg/L 3.5 1.28 

T-P mg/L 0.21 0.10 
PO4-P mg/L 0.13 0.08 
T-Fe g/L 60.8 10.7 
D-Fe g/L 6.84 5.66 
T-Mn g/L 4.85 0.50 
D-Mn g/L 1.69 0.16 
Chl-a g/L 28.5 7.13 

 

 

 

表-３ 付着物の分析結果 

項目 単位 
せせらぎ水路A 

付着物 

せせらぎ水路B 

付着物 

Chl- a g/m2 26.2×104 8.5×104 

 

3．まとめ 

下水処理水を池や水路に修景利用した際に生じる藻類

増殖の問題は、下水再生水の水質や水路における諸条件

（水温，水深，流速等）の影響が考えられる。本研究で

は水質に焦点を当て、下水再生水を利用する池や水路に

おける付着藻類増殖を低減することを目的とし、微生物

保持担体を用いた好気性の生物膜処理の適用を試みたと

ころ付着藻類増殖が抑制された。今回用いた方法は、従

来の方法よりも簡易なものであり、実際の修景用の水路

や池に適用するニーズがあると考えられる。今後は、Mn
などの微量金属濃度と藻類発生の関係を精査し、実スケ

ールでの実証実験を重ねることで運転技術の向上や効率

化を図っていく予定である。 
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21 世紀型都市水循環系の構築のための水再生技術の開発と評価（バイオモニタリング） 

 
研究予算：戦略的創造研究推進事業（CREST） 

担当チーム：材料資源研究グループ 

水環境研究グループ（水質） 

研究担当者：鈴木 穣、南山瑞彦、北村友一、

村山康樹、朴 昶範 

 

1. はじめに  

現在の都市の一過性の水循環システムでは、人口の集中化、都市開発事業などにより都市の水資源の不足

が生じることから、量的あるいは質的に安全・安心な「新たな水利用システム」の開発を行う必要がある１）。

下水処理水は都市において安定した水資源であり、その活用を進めることにより水不足が緩和できる。下水

処理水を水資源とした「新たな水利用システム」の構築のためには、水質に関するリスクを適切に評価し、

効率的にリスクを制御する手法を開発することが重要となる。 

これまで、ヒト健康の保全のため、産業・家庭排水を含む下水処理水に関しては、排水規制や環境基準、

PRTR 法による有害化学物質の個別規制・管理が進められてきた。さらに、水生生態系保全のため、致死的影

響または長期間曝露による影響を評価するために水生生物に対する毒性試験を行い、水生生物への影響を総

合的に評価する試みが、平成 21 年度から環境省中心に、生物応答を利用した新たな排水管理手法の検討調査

が始められている２）。しかし、現在行われている水生生物の生死・繁殖・生長を指標とした毒性評価手法は、

下水処理水の水生生物への影響評価において、低濃度の化学物質や比較的早い応答を要求されるモニタリン

グには適しておらず、生物影響を十分に評価できていない場合がある。 

人間の社会活動に由来する多種多様の未規制の化学物質が、下水処理水中に低濃度で検出され、これらの

化学物質の一部は公共用水域に流入している状況が明らかになり始めている。これらの化学物質のヒトや水

生生態系への悪影響を未然に防ぐため、機器分析技術により下水処理水中や公共用水域の化学物質の種類と

その濃度の実態調査も行われているが、個別化学物質の濃度測定から水生生物への影響を評価することは困

難である。一方で、生物応答を利用した手法は、下水処理水や環境水中に存在する化学物質などの水生生物

への総合的な影響を評価できる強みがあるが、通常の下水処理水では毒性影響が見られないことや毒性原因

物質やその影響の作用機構を把握することが難しいという欠点がある。したがって、新たな水利用システム

による安全・安心な水循環システムを構築するためには、これまでより高感度のバイオモニタリングによる

下水処理水の総合的な影響評価ができる新たな評価手法が求められる。 

近年、遺伝子発現解析とバイオインフォマティクスを用いたバイオテクノロジーの技術発展により、細胞

周期や病理組織の研究など網羅的ゲノム機能解析が進んでいる。それらの技術中のゲノム機能解析の手法で

あるマイクロアレイによる解析は、一度に数千から数万の遺伝子の発現パターンを調べられる技術であり、

遺伝子発現解析により、遺伝子の生理的な機能および遺伝子の相互作用、ストレスが細胞に及ぼす影響の予

測等多角的解析に利用できる潜在力を持ち、水生生物への化学物質の影響評価においてもこれらの手法の応

用が期待されている。 

本研究では、メダカを水生生物のモデルとし、高感度・応答速度の速い手法である DNA マイクロアレイに

より発現変動された遺伝子を生体反応因子としたバイオモニタリングを行い、発現変動遺伝子解析により、

下水処理水の水質評価手法の確立を目指し、下水処理水の水生生物への毒性原因の解明および下水処理プロ
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セスによる毒性低減効果を明らかにすることを目的とする。 

本年度は、60K メダカマイクロアレイの設計と作成を行った。また、作成した 60K マイクロアレイ用いて、

下水試料と下水処理水が占める割合が大きい都市河川（多摩川中流域）水を対象として、水生生物への影響

を調査した。さらに、下水試料の水生生物への毒性の同定するため、水生生物への作用機序が異なる 6種類

の化学物質を陽性対照区として、化学物質毎の遺伝子発現プロファイルでの発現変動遺伝子解析を行った。 

 

2. 60K メダカマイクロアレイの設計と遺伝子発現解析 

2.1 マイクロアレイの供試データ 

60K メダカマイクロアレイ（図１）の搭載する遺伝子情報は、公共のデータベース DFCI Medaka Gene Index

（http://compbio.dfci.harvard.edu/cgi-bin/tgi/gimain.pl?gudb=o_latipes） Release8.0 を使用した。 

 

2.2 60K マイクロアレイ搭載遺伝子の抽出 

DFCI Medaka Gene Index Releas8.0 に登録されているメダカの遺伝子情報から、TC（Tentative consensus）

から始まる遺伝子（37,177）と TC から始まらずかつアノテーション情報を有する遺伝子（23,446）を抽出し

た。また、60K マイクロアレイは 61,657 プローブが搭載可能であるため、別途作成した全シーケンス搭載マ

イクロアレイ３）により、対照区（脱塩素水道水）に対する陽性対照区（流入下水）の発現比（Log2 ratio）

の絶対値が大きくなる 1,034 プローブ（37,177 遺伝子および 23,446 遺伝子と重なりがないもの）も選定す

ることとした。 

2.3 マイクロアレイ搭載プローブの設計 

 マイクロアレイに搭載するプローブの設計は、Agilent 社の eArray (https://earray.chem.agilent.com /earray/)

を使用した。プローブ設計の際のパラメータは以下のとおりである。 

Probe Length: 60bp 

Probes per Target: 1 

Probe Orientation: Sence 

Design Options: Best Probe Methodology, Design with 3' Bias 

Target File Details: Upload in FASTA Format 

Transcriptome Details: Select Agilent-Provided Transcriptome (by Species) 

2.4 アノテーションデータの追加 

DFCI Gene Index Releas8.0 に登録されている遺伝子の機能情報は少ないため、下水処理水曝露で発現変動

した遺伝子の役割についての解析を可能とするため、マイクロアレイに搭載した各遺伝子に機能情報

（EntrezID （NCBI のデータベースで染色体の位置、構造、機能などの情報が登録されている ID）と GO：

geneontlogy（遺伝子機能の用語と体系情報））を追加した。機能情報の追加作業工程は以下のとおりである。

マイクロアレイに搭載した各遺伝子についてプローブ設計の基になった mRNA 配列情報を用いて Blastx

（Blastx ：核酸の相同性検索のひとつで､塩基配列をアミノ酸配列に変換した後､アミノ酸配列データーベー

スに対して検索を行う方法）検索し、ヒトおよびゼブラフィッシュの RefSeq ID（ NCBI（米国バイオテクノ
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ロジーセンター）が提供しているデーターべースの ID）を取得した。その後、得られた RefSeq ID を用いて

NCBI のデーターベースから Entrez Gene ID （NCBI の Entrez というデータベース（染色体の位置、構造、

機能などデータベース）の ID）を検索し、各リストに Entrez ID を追加した。さらに、RefSeq ID を用いて

ヒトの GO 情報は、Uniprot-GOA (http://www.ebiac.uk/GOA/)、ゼブラフィッシュは、ZFIN(http://zfin.org)

データベースから取得した。60K マイクロアレイに追加した情報を表 1に示す。 

 

表１．60K マイクロアレイの情報ファイルの構成 

名称 解説 

ProbeID 60K メダカアレイに登録した Probe の ID 

PrimaryAccession Entrez または RefSeq の何れかの ID (優先順位 1:Entrez, 2:RefSeq) 

RefSeqAccession 

メダカ塩基配列と最も相同性の高いヒトまたはゼブラフィッシュの RefSeq アミノ酸配列

の Accession ID. E-value が同率で複数 hit した場合は最初に blast で hit した ID を代

表値とした 

GenbankAccession プローブ設計の基となった DFCI 塩基配列の Genbank の Accession ID 

EntrezGeneID 

RefSeq ID で NCBI から取得したヒトまたはゼブラフィッシュの Entrez Gene ID. 複数

RefSeq ID が存在する場合は最も ID が小さいものを代表値とした (生物種は上記

RefSeq で採用した方と同じ) 

GeneSymbol 
上記 Entrez Gene ID で NCBI データーベースを検索して取得した GeneSymbol (生物種

は上記 RefSeq で採用した方と同じ) 

TIGRID プローブ設計の基となった DFCI 塩基配列の TIGR の Accession ID 

Medaka GO 

Human GO 

Zebrafish GO 

プローブ設計の基となった DFCI 塩基配列のメダカ Gene Ontology 

Uniprot-GOA (http://www.ebiac.uk/GOA/)より取得したヒト Gene Ontology 

ZFIN(http://zfin.org より取得したゼブラフィッシュ Gene Ontology 

Description プローブ設計の基となった DFCI 塩基配列の Description 

E-value 採用した RefSeqAccession の E-value 

Count Blastx 検索で E-value が同率を示した RefSeq アミノ酸配列の数 

Species E-value が小さい方の生物種  

 2.5. 遺伝子発現解析の方法 

2.5.1. 8×60K DNA マイクロアレイの 1色法 

RNeasy® Mini Kit（QIAGEN 社製）を用いて、メダカ 1個体毎に各臓器（肝臓、鰓、精巣、脳）から Total 

RNA の抽出を行った。抽出した Total RNA（肝臓と鰓：200 ng、精巣と脳：100 ng）は、Low Input Quick Amp 

Labeling Kit（Agilent Technologies）を用いて、cDNA 合成および Cyanine3-ラベル化 cRNA の合成を行った。

その後、In situ ハイブリダイゼーションキットにより Cy3-ラベル化 cRNA のハイブリダイゼーションを行い、

Agilent scanner により Cy3-ラベル化 cRNA のシグナルを読み取り､数値化を行った｡数値化したシグナルデー

タを QC レポータによりチェックした後、解析ソフトである Subio platform(version 1.15, Japan)を用いて、

遺伝子発現解析を行った。8×60K DNA マイクロアレイの 1色法の順序を図 2に示す。 
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4.1.1．都市河川水の採水 

多摩川中流域の採水は、図 7に示した下水処理水

の流入がない地点とある地点で行った。St.1：拝島橋

は，下水処理水の流入はなく、St. 2：日野橋，St. 3：

多摩川原橋は、下水処理水の流入がある。季節毎に河

川水の水質状態を把握するため、冬と夏に１回ずつ採

水し、一般水質項目として、浮遊物質量（SS）、有機

汚濁指標（BOD, CODMn, DOC）、各態栄養塩濃度（NH4-N, 

NO2-N, NO3-N, T-N, PO4-P, T-P）の分析を行った。 

 

4.1.2．メダカへの曝露 

多摩川中流域から採水された河川水のメダカへの

曝露試験は表 3に示した条件で行った。脱塩素水道水

を対照群として、季節毎（夏、冬）に３つの地点から

採水した河川水への曝露実験を行った。曝露後、

RNeasy® Mini Kit（QIAGEN 社製）を用いて、1個体毎

に肝臓から RNA の抽出し、対照群に対する各地点の河

川水での各遺伝子の発現比を算出し、各地点の河川水

による変動遺伝子を抽出した。また、それら変動遺伝

子の生理的機能を解析することで、多摩川中流域の河

川水の水生生物への影響評価を行った。 

 

4.2. 結果と考察 

4.2.1．各地点の水質一般項目 

季節ごとの多摩川中流域の各地点での一般水質項目を表 4に示す。有機汚濁指標と各態栄養塩濃度は、拝

島橋（St.1）に比べて日野橋（St.2）と多摩川原橋（St.3）のほうで高い傾向が観られた。 

 

表４．季節ごとに多摩川中流域の採水地点の一般水質項目 

 

図 7．多摩川中流域の採水 
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4.2.1．各地点での発現変動遺伝子 

DNA マイクロアレイを用いて、対照群に対する各地

点の河川水曝露区の遺伝子発現強度の違いから、各地

点で変動遺伝子を抽出した（図 8）。発現変動遺伝子の

数は、夏より冬のほうが多くなることがわかった。ま

た、冬には拝島橋（St. 1）、多摩川原橋（St. 3）よ

り日野橋（St. 2）での発現変動遺伝子の数が多くな

る傾向が観られた。 

 

4.2.2．発現変動遺伝子の生物的役割と発現パターン 

雄メダカの遺伝子発現プロファイルを用いて各地点の河川水の影響を解明するため、GSEA 法を用いて各地

点の発現変動遺伝子の生物学的な役割を解析し、得られた生物学的な役割の情報から水生生物の個体レベル

での影響を評価するため、繁殖、ストレス、免疫反応（細胞毒性を含む）に関連する遺伝子群を中心に発現

変動遺伝子の解析を行った。 

冬の各地点の河川水での発現変動遺伝子の生物的役割とそれらの発現パターンを図 9に示す。免疫反応に

関わる遺伝子群は、冬にすべての地点で発現変動が生じた。また、拝島橋（St. 1）では、外因性刺激に反応

する遺伝子群が高い比率（27％）として分布し、日野橋（St. 2）では、ストレス反応に関連する遺伝子が発

現された。それらの遺伝子群の発現強度と対照群に対する倍率を算出した結果、拝島橋（St. 1）での外因性

刺激に反応する遺伝子群、特に女性ホルモン刺激に反応する遺伝子の発現強度は対照群により 1～1/100 まで

に減少したが、雄メダカにはホルモン刺激に反応する遺伝子が発現されないことから、これらの遺伝子は雄

メダカに生物学的な役割を持っていないと考えられる。また、免疫反応（細胞毒性を含む）に関連する遺伝

子群およびストレス反応に関わる遺伝子群の発現強度は、対照群により各地点で 10 倍以内の範囲で発現変動

が生じた。しかし、対照群に対するこれらの遺伝子群の発現強度は、拝島橋（St. 1）では発現変動は起こっ

ていないあるいは減少する傾向が観られ、日野橋（St. 2）と多摩川原橋（St. 3）では発現変動が増加する

傾向が観られた。特に、日野橋（St. 2）でのストレスに反応する遺伝子群の中では、対照群に対して約 100

程度発現された遺伝子も観察された。 

夏の各地点の河川水での発現変動遺伝子群の生物的な役割とそれらの発現パターンを図 10 に示す。免疫

反応・繁殖・ストレスに関連する遺伝子は、各地点の河川水に曝露されたメダカで発現変動が起こっており、

各地点での免疫反応に関わる遺伝子群は、発現変動遺伝子群の生物的な役割の中で10％以上の比率を占めた。

数個の免疫とストレスに反応する遺伝子群の対照群に対する発現変動遺伝子の発現強度は、日野橋（St. 2）

で 100 倍に近く増加し、多摩川原橋（St. 3）で 1/100 に減少することがわかった。また、繁殖に関連する遺

伝子群の中で、日野橋（St. 2）と多摩川原橋（St. 3）では対照群に対して発現強度が減少された遺伝子が

拝島橋（St. 1）より多かった。 

多摩川中流域の各地点での発現変動遺伝子群の発現強度の違いは、下水処理水以外に目立った流入がみら

れないことから、この傾向は下水処理水の流入に由来すると考えられる。 

 

 

 

 

図 8．対照群に対する各地点での発現変動遺伝子の数 
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ことができると考えられる。 

 しかし、メダカの発現変動遺伝子を生体反応因子とした河川水の水質評価手法の確立するためには、

異なる生物学的な役割を持っている発現変動遺伝子の相関性を明らかにする必要がある。 

 

5．雄メダカの発現変動遺伝子を用いた生物への作用機構が異なる 6種類の化学物質の影響評価 

本研究では、環境中濃度レベルの化学物質の水生生物への影響を高感度に評価する必要がある。DNA マイク

ロアレイよるメダカの遺伝子発現から、下水処理水に含まれている毒性物質の同定および定量の予測を行う

ための基礎データを得るために、作用機序の異なる化学物質の曝露試験を行い、化学物質で抽出された発現

変動遺伝子の生物学的機能を解析することで、化学物質のマーカー遺伝子の探索を行った。 

 

5.1．実験方法 

5.1.1．6 種類の化学物質の雄メダカへの曝露 

各化学物質は、下水処理水と環境中に存在する可

能性がある６種類の化学物質（エストロン（女性ホル

モン様物質）、N-ニトロソジメチルアミン（NDMA、消

毒副生物質）、トリクロサン（殺菌剤）、フルタミド（抗

アンドロゲン剤）、クラリスロマイシン（抗生物質）、

シクロホスファミド（抗がん剤））を対象とした。対

照区を脱塩素水道水とした、６種類の化学物質の雄メ

ダカへの曝露試験条件を表 5に示した。各化学物質の

曝露濃度は、流入下水、二次処理水、高度処理水で検

出されるレベルの３濃度区を設定した。ただし、フル

タミドの場合は、参考文献を用いて水生生物に影響を

与える濃度で設定した。各化学物質の雄メダカへの曝

露実験は 5L ガラス水槽を用い、8匹ずつの雄メダカ

を半止水式（１日に１回交換）で 96 時間行った。曝

露開始から曝露終了までに各化学物質の急性毒性を

調べるため、曝露区について死亡個体の有無、行動お

よび外観異常の有無を観察した。曝露後、肝臓を摘出

し、RNeasy® Mini Kit（QIAGEN 社製）を用いて 1個

体毎に肝臓から RNA の抽出し、対照群に対する各化学物質での変動遺伝子を抽出した。また、それら変動遺

伝子の生理的機能を解析し、得られた生物学的な役割の情報から水生生物の個体レベルからの影響を評価す

るため、繁殖、ストレス、免疫力（細胞毒性を含む）に関連する遺伝子群を中心に発現変動遺伝子の解析を

行った。 

 

5.1.2．実験環境 

曝露期間中の各曝露区の水温は、23.8～24.0℃であり、いずれの曝露区においても、曝露期間を通して水

温条件の±1℃以内を維持していた。pH は 7.2～7.9 であり、いずれの曝露区においても、曝露期間を通して

OECD 化学品テストガイドライン TG203 6)（魚類の急性毒性試験）で試験環境として推奨される範囲（pH；6.0
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～8.5）を維持していた。曝露期間中の新しい試験液の調製後の溶存酸素濃度（DO）は、8.2～9.0 mg/L であ

り、いずれも飽和度 90%以上であった。また、曝露期間中の換水前の曝露後の試験液の溶存酸素濃度は、5.3

～8.2 mg/L であり、いずれも飽和度 60%以上であった。いずれの曝露区においても、曝露期間を通して OECD

化学品テストガイドライン TG203 6)（魚類の急性毒性試験）で試験環境として推奨される範囲（溶存酸素飽

和度；60%以上）を維持していた。 

 

5.2. 結果と考察 

5.2.1．各化学物質の急性毒性 

全ての曝露区で、曝露期間を通して死亡は観られなかった。また、各曝露区とも、曝露期間を通して行動

および外観に異常が認められた個体は観られなかった。このことから６種類の化学物質のそれぞれ濃度では

急性毒性がないことがわかった。 

 

5.2.1．各化学物質の肝臓での発現変動遺伝子 

各化学物質の肝臓から抽出した発現変動遺伝子の数を図 11 に示す。各化学物質の肝臓での発現変動遺伝

子（differentially expressed genes, DEGｓ）の数は、クラリスロマイシン、フルタミド、シクロホスファ

ミド、トリクロサン、N-ニトロソジメチルアミン（NDMA）、エストロンの順序に多くなる傾向が観られたが、

各化学物質の濃度依存性は観られなかった。 

 

図 11．各化学物質の肝での対照群に対した発現変動遺伝子の数 

 

5.2.2．発現変動遺伝子の生物的な役割と発現パターン 

エストロン、トリクロサン、N-ニトロソジメチルアミン（NDMA）での発現変動遺伝子の生物的な役割とそ

れらの遺伝子の発現パターンを表 6に示す。エストロンでの発現変動遺伝子は、女性ホルモン刺激に反応す









- 149 - 
 

レスに関連する遺伝子の発現減少、シクロホスファミドは女性ホルモン刺激や生体異物質に反応する

遺伝子の発現増加と免疫力に関連する遺伝子の発現減少することが明らかになった。 

 各化学物質での発現変動遺伝子の発現パターンは、下水処理水を含む環境水での遺伝子発現の陽性対

照として利用することができると考えられる。 

 しかし、下水処理水を含む水環境中には毒性情報を持っていない化学物質が多い存在することから、

下水処理水を含む環境水の水生生物への影響を解明するためには、広い範囲で化学物質の曝露実験を

行い、遺伝子発現解析による様々な化学物質の毒性情報を取得する必要がある。 

 

6. 本年度の研究のまとめ 

本年度に遺伝子発現解析を用いた水質評価手法の検討の結果、以下の事項が明らかになった。 

① DNA マイクロアレイ用いた遺伝子発現解析技術は、下水試料や都市河川水、各化学物質の水生生物への

影響を把握することができる。 

② 再生水の水質評価に際して、都市河川水での遺伝子発現変動は下水試料の比較対照として、各化学物

質での遺伝子発現変動は下水試料の毒性同定や作用機構の理解に適用できる。 

③ 再生水の安全性評価をするためには、各下水処理プロセスごと、季節ごと、化学物質の種類と濃度な

ど、広範囲で遺伝子発現データを蓄積する必要がある。 

④ また、生物影響を解明するためには、発現変動された遺伝子を中心に、生物学的な役割が異なる遺伝

子間の相関関係を明らかにする必要がある。 

 

本研究は独立行政法人科学技術振興機構（JST）、CREST 戦略的創造研究推進事業「21 世紀型都市水循環

系の構築のための水再生技術の開発と評価」の一環により実施されたものでおり、土研水質担当分をまと

めたものである。 
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下水処理水に残存する医薬品の除去技術の開発 

 

水質チーム 総括主任研究員 小森 行也 

 

１．研究目的 

 わが国の一人あたり水資源確保量は先進諸国に比べて著しくその水準が低くなっており、また、近年は投資余

力の減少や建設適地の減少等から新たなダム等の水資源開発施設整備の進展が遅れるとともに、近年の小雨化傾

向などを原因として著しく利水安全度が低下している傾向にある。この不足する水資源を補う水源として下水処

理水が考えられるが、下水処理水中には、下水処理工程で完全には除去されない医薬品が残存しており、これら

の物質のリスクが懸念される状況である。本研究では、下水処理水中に残存する医薬品を効率的に除去する手法

を開発することを目的とした。 

２．研究内容 

 本研究では、既に、下水処理水中の内分泌攪乱化学物質の除去性能を有することが確認されている、土木研究

所が考案した下水処理水の藻類増殖抑制技術（特許出願中）を用いて、その処理条件の最適化を図り、下水処理

水中に残存する医薬品の除去を試みたものである。本技術は、微生物保持担体を投入した反応槽内で下水処理水

を曝気し、自然発生的に担体上に生育する微生物の働きにより、下水処理水中に残存している有機物である医薬

品類を分解・除去するものである。これまでの検討により、本技術の適用により、下水処理水中の一部の抗生物

質、抗菌剤に対して除去性能が確認されていることから、本研究においては、処理時間、処理水温、担体添加量

などの処理条件を変化させて処理実験を行い、処理条件の最適化を図った。 

３．研究結果 

本研究では、下水処理水中に残存する医薬品類を効率的に除去する手法開発の一環として、広く一般細菌に対

する殺菌剤として使用され、石鹸、シャンプー、歯磨き等に含有されている医薬部外品のトリクロサンを供試物

質として担体処理における処理時間（反応槽滞留時間：HRT）、処理温度(反応槽水温)、担体投入量などの処理条

件を変化させた処理実験を行い以下の結果を得た。 

(1) 処理時間（HRT）と除去率の関係では、HRT が約 2 時間までは、除去率向上が顕著にみられるが HRT が約 2

時間と約 4 時間では大きな違いがみられなかった。トリクロサン除去に対し HRT を 2 時間程度まで長くとること

は有効な手段の一つと考えられるが、除去速度係数（k1）は小さくなることから HRT を長く取り過ぎないよう注

意が必要である。 

(2) 処理温度（反応槽水温）と除去率の関係では、反応槽の水温が高くなるほどトリクロサン除去率が向上す

る傾向がみられた。また、反応槽水温が高くなるに従い除去速度係数（k1）が大きくなる傾向がみられ、担体処

理における処理水温は重要なファクターであることがわかった。 

(3) 担体投入量と除去率の関係では、担体無添加の反応槽のトリクロサン除去率は約20%であったのに対し、担

体添加量（嵩比率）20%、35%、50%と担体添加量の増大とともに小さな違いではあるものの除去率が大きくなる傾

向がみられた。ただし、トリクロサン除去に対し担体添加量を多くすることは有効な手段の一つであると考えら

れるが、除去速度係数（k1）は小さくなることから担体添加量を多くし過ぎないよう注意が必要である。 

下水処理水に残存する医薬品類の除去技術に関する研究は、物理化学的な手法によるアプローチの報告もみら

れる。今後は、種々の医薬品類、処理コスト、処理規模等の検討の他、他の手法との比較についても調査が必要

と考える。 

 

 なお、本調査研究は、財団法人河川環境管理財団の河川整備基金助成により実施されたものである。 
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