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研究成果の概要（和文）：下水処理場放流水から複数のネオニコチノイド系殺虫剤成分とフィプロニル，アセタ
ミプリド分解物を検出した。これらの濃度レベルは河川水と同程度であったが，濃度構成比に特徴がみられた。
河川水中の本殺虫剤成分は，農業等で使用し河川に到達したものだけでなく，下水処理場を経由するものがある
ことがわかった。検出された本殺虫剤成分等は，流入水でも放流水と同程度の濃度で検出され，処理過程で除去
されにくいことが示唆された。埼玉県内の河川水の測定データに非負値行列因子分解を適用したところ，平均し
て河川水中濃度の約１割が下水処理場放流水に由来すると推算された。汚染源解析における非負値行列因子分解
の有効性を確認した。

研究成果の概要（英文）：Neonicotinoid insecticides, fipronil, and decomposition product of 
acetamiprid were detected in effluents from sewage treatment plants.  Although the concentrations 
were generally comparable to those of river waters, the concentration composition ratios were 
characteristic.  It was found that neonicotinoid insecticides in the river water were not only from 
agricultural use, but also from the sewage treatment plants.  The level of the insecticides in 
effluent was almost the same as those in influent water.  This suggested that it is difficult to 
remove neonicotinoid insecticides in the treatment processes.  By applying non-negative matrix 
factorization to the concentration data of neonicotinoid insecticides in river waters, the emission 
of these insecticides from sewage treatment plants into the river waters was estimated at about 10% 
on average.  We applied non-negative matrix factorization to the environmental data and confirmed 
the effectiveness of the method in source analysis.

研究分野： 環境化学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
海外に比べて多種類のネオニコチノイド系殺虫剤が使用されている背景のもと，環境汚染物質として注目されつ
つある本殺虫剤成分の環境への排出源のひとつと疑われていた下水処理場から河川への排出実態を初めて解明し
た。また，環境化学分野でほとんど利用されてこなかった非負値行列因子分解を排出源解析に活用した。河川水
の測定データに対して行う排出源解析において，下水処理場からの放流水を実測して得た化合物濃度構成比をあ
らかじめ計算過程に導入しておくことで良好な結果を得た。本研究により，困難となっていたネオニコチノイド
系殺虫剤成分の環境への排出実態を把握できたことは，効果的な排出抑制を検討する上で意義がある。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
(1) ネオニコチノイド系殺虫剤 
 ネオニコチノイド系殺虫剤（イミダクロプリド，ニテンピラム，アセタミプリド，チアメト
キサム，チアクロプリド，クロチアニジン，ジノテフラン）は，昆虫の神経伝達を阻害するこ
とで殺虫活性を発現し，適用害虫の範囲が広いという特徴がある。また，水溶性で植物体への
浸透移行性が高く，植物体中や環境中で分解されにくいことなどから残効性を有し，効果的に
害虫を駆除することができる。そのため，本殺虫剤は，各種農産物等の生産性向上や家庭での
不快害虫の駆除などの目的で広く使用され，特に日本では海外に比べて多種類のネオニコチノ
イド系殺虫剤が使用されているために，その環境中への排出実態の把握は困難となっている。
近年，ネオニコチノイド系殺虫剤は，脊椎動物や昆虫に対して免疫機能や生殖機能を低下させ
るなどの慢性毒性が報告されるようになり，直接および間接的な生態系への影響が懸念されて
いる。ネオニコチノイド系殺虫剤は，その用
途および物理化学的性質から水環境へ移行
し，河川水等からの検出が考えられるが，汚
染実態は明らかとなっていなかった。そこで，
われわれは，ネオニコチノイド系殺虫剤７化
合物の同時分析法を開発し，埼玉県内の河川
水から高頻度で検出されることを報告した。
ネオニコチノイド系殺虫剤成分は，図１に示
すように，農作物や水道水からも検出され，
体内に取り込まれた本殺虫剤成分は，主に尿
として排出される。しかし，生活排水に含ま
れる本殺虫剤成分は，下水処理場を経由して
河川へと放流されている可能性があるが未
解明となっていた。下水道整備が進んだ埼玉
県などの河川において下水処理場放流水の
量は無視できない。 
 
(2) 非負値行列因子分解 
 近年，注目されるようになった多変量解析の手法に非負値行列因子分解(non-negative 
matrix factorization)がある。これはゼロ以上の要素のみからなる行列を，非負制約の下で２
つの行列に分解する方法である。これを環境試料の化合物別濃度データに適用すれば，各排出
源の化合物濃度構成比と各試料における各排出源からの寄与量が得られることが期待される。
しかしながら本解析法は，環境化学分野においてほとんど使用されてこなかった。 
 
２．研究の目的 
 ネオニコチノイド系殺虫剤成分は，河川水から高頻度で検出され，直接的・間接的な生態系
へのリスクが懸念されているが，農業だけでなく家庭でも広く使用されているため，排出実態
の把握が困難となっていた。水道水や尿からの検出も報告されており，生活排水やし尿中の本
殺虫剤成分が下水処理場を経由して河川へ放流される可能性が高いが，その実態は未解明であ
った。そこで，本研究では，下水処理場から河川への排出実態を明らかにするとともに，実測
で得た河川水中濃度データに非負値行列因子分解を適用し，河川水中における下水処理水に由
来するネオニコチノイド系殺虫剤成分の寄与を把握することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
(1) 調査対象物質 
 我々は，ネオニコチノイド系殺虫剤７化合物とフェニルピラゾール系殺虫剤フィプロニルの
同時分析法をすでに開発していた。フィプロニルは，ネオニコチノイド系殺虫剤と同様に生態
系への影響が懸念されている殺虫剤成分である。我々が行った先行研究において河川水からの
検出率が低かったニテンピラムとチアクロプリドは，環境中あるいは生体中で分解されて他の
化合物に変化していることが考えられるため，本研究では，これらの殺虫剤化合物のそれぞれ
の代表的な分解生成物である N-(6-クロロ-3-ピリジルメチル)-N-エチルホルムアミド(CPF)と
チアクロプリドアミドを測定対象物質に追加することとした。また，ヒトの尿からの検出が報
告されているアセタミプリドの分解生成物である N-デスメチルアセタミプリド(IM-2-1)も測
定対象物質に追加することとした。また，ネオニコチノイド系殺虫剤に作用機作が似た殺虫剤
成分であるスルホキシイミン系殺虫剤スルホキサフロルも研究開始時点では未登録であったが
測定対象物質に追加することとした。 
 
(2) 下水処理場の放流水と流入水 
 埼玉県内にある流域下水道の処理場（全９施設Ａ～Ｉ，処理人口は埼玉県人口の約７割に相
当）の放流水と流入水を調査した。また，農業集落排水施設 12施設からの放流水についても調
査した。 
 

図１ ネオニコチノイド系殺虫剤の河川水へ
の汚染経路 
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(3) 排出源の解析 
① 河川水データ 
 非負値行列因子分解による汚染源解析の対象データを得るため，埼玉県内に環境基準点を有
する全 35 河川の最下流の環境基準点（35 地点）に，荒川の２地点および利根川の１地点を加
えた合計 38 地点について，2016 年 8月，2017 年 4月および 8月の計３回，調査を行った。 
② 非負値行列因子分解 
 非負値行列因子分解には，一般化 Kullback-Leibler 情報量基準を目的関数とし，Newton 法
で解くアルゴリズムを用いた。このアルゴリズムでの非負値行列因子分解を河川水中のダイオ
キシン類の測定データに適用したところ，得られた各汚染源の異性体別濃度構成比と各試料に
おける各汚染源からの寄与量は，指標異性体法というダイオキシン類用の汚染源解析法で得ら
れる結果と矛盾しなかったことにより，その有効性を確認した。 
 
４．研究成果 
(1) 分析法の改良 
 すでに開発していたネオニコチノイド系殺虫剤７化合物とフェニルピラゾール系殺虫剤フィ
プロニルの同時分析法を基に，ニテンピラムの分解生成物である CPF，チアクロプリドの分解
生成物であるチアクロプリドアミド，アセタミプリドの分解生成物である IM-2-1，スルホキシ
イミン系殺虫剤スルホキサフロルも同時に測定できるように分析法を改良した。 
 
(2) 下水処理水 
 下水処理場のうち施設Ａについて，その放流水を 2016 年 4月から 12 月にかけて７回調査を
行った。すべての試料から，ジノテフラン，クロチアニジン，イミダクロプリド，チアメトキ
サム，アセタミプリド，フィプロニル，IM-2-1 が検出され，検出濃度もほぼ同程度であったこ
とから，これらの化合物が継続的に放流されていることが示唆された。 
 施設Ａを除く８施設の放流水を 2016 年 10 月に調査した。施設Ｃでは処理の異なる２つの放
流水を採取した。すべての放流水から，ジノテフラン，クロチアニジン，イミダクロプリド，
チアメトキサム，IM-2-1，フィプロニルを検出した。調査した放流水には，処理方法が異なる
ものもあったが，検出濃度はどの施設においてもほぼ同程度であった。河川水の調査結果でも
見られたように，出荷量の多いジノテフランの濃度は，他に比べて高く，出荷量の少ないチア
クロプリドとニテンピラムおよび国内未登録のスルホキサフロル，分解生成物であるチアクロ
プリドアミドと CPF は，放流水から検出されなかった。 
 下水処理場放流水から複数のネオニコチノイド系殺虫剤とフィプロニル，アセタミプリド分
解生成物(IM-2-1)を検出し，その濃度レベルは河川水と同程度であったが，フィプロニルやイ
ミダクロプリド，IM-2-1 の占める割合が大きいという特徴がみられた。このように，放流水と
河川水での化合物濃度比に差異がみられたことから，非負値行列因子分解による汚染源解析の
可能性が示唆された。 
 また，すべての流入水試料から放流水と同様に，ジノテフラン，クロチアニジン，イミダク
ロプリド，チアメトキサム IM-2-1，フィプロニルを検出した。ネオニコチノイド系殺虫剤は，
ヒトの尿や水道水からの検出が報告されている。したがって，生活排水中にもネオニコチノイ
ド系殺虫剤が含まれていると考えられ，下水処理場への流入水から検出されたと考えられる。
下水処理場への流入量と処理人口から下水への一人当たりの日排出量はジノテフランが 7μg，
クロチアニジン，イミダクロプリド，チアメトキサム，フィプロニルがそれぞれ 2μgと概算さ
れた。図２に示すように，ジノテフラン，クロチアニジン，イミダクロプリド，チアメトキサ
ム，IM-2-1，フィプロニルは，流入水と放流水で検出され，同じ施設では同程度の濃度で検出
されていることから，これらの化合物は下水処理場での処理過程で分解や除去がされにくいこ
とが示唆された。 
 下水処理水の測定データ
を補完するために，農業集落
排水施設 12 施設からの放流
水を調査した。流域下水道の
処理場の放流水と比較して
施設によって濃度構成比に
違いがみられたものの，平均
すると流域下水道での結果
と良好に一致した。これは，
流域下水道の処理場は農業
集落排水施設より処理人口
が多く，より平均的な下水が
流入するためと考えられる。 
 下水処理場９施設および
農業集落排水施設 12 施設の
放流水の測定結果から下水
処理場放流水の平均的な濃
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図２ 各施設の流入水と放流水の濃度 



度構成比を得た。河川水の濃度構成比に比べて，フィプロニル，イミダクロプリド，IM-2-1 の
占める割合が高かった。 
 以上のことから，河川水中のネオニコチノイド系殺虫剤およびフィプロニルは，農業等で使
用し移行したものだけでなく，下水処理場を経由するものがあることがわかった。 
 
(3) 排出源の解析 
 下水処理場（施設Ａ）の放流口，放流先の河川における放流口から上流約 760m の地点および
その地点までに流入する支川の放流口から上流約 1,000m の地点，放流口から下流約 1,940m の
地点について，調査対象化合物の濃度と流量を調査したところ，物質収支は良好であった。こ
のことから，放流水や河川水で検出された化合物についてその分解は無視できるものと考え，
河川水データに対して非負値行列因子分解を適用できると判断した。 
 埼玉県内 38地点の河川水調査は，2013 年から 2017 年まで 8月の調査は毎年，4月の調査は
隔年で実施してきた。4 月，8 月のどちらの調査においても，2013 年以降の濃度レベルはそれ
ぞれ同程度で推移しており，濃度レベルの低下は確認できなかった。国内出荷量も毎年同程度
で増減が小さかったことから考えると，この期間において使用実態に大きな変化はなかったと
考えられる。 
 2016 年 8月，2017 年 4月および 8月の調査で得られた河川水の測定データ(107 試料)に非負
値行列因子分解を行ったところ，因子数を増やしても下水処理場放流水の平均的な濃度構成比
（図３(a)）を有する因子を得ることはできなかったが，その特徴であるフィプロニル，イミダ
クロプリドを主とし，IM-2-1 も構成成分とする濃度構成比（図３(b））を有する因子が得られ
た。これは，農業で使用し河川に移行したものと下水処理場放流水との濃度構成比の違いがひ
とつの因子として得られたためと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 そこで，下水処理場放流水をひとつの因子と想定して，その濃度構成比を実測で得た下水処
理場放流水のそれとし，これを変化させない条件下で非負値行列因子分解を行った。河川水の
測定データ(107 試料)にこの条件下での非負値行列因子分解を行ったところ，因子数を４とし
たときに得られた濃度構成比と寄与で測定データを十分に再現することができ，下水処理水の
影響が予想される試料では，下水処理場放流水の因子の濃度が高いなど，妥当な結果が得られ
た。濃度において下水処理場放流水の因子の占める割合は，ゼロのものからほとんどを占める
ものまでさまざまであったが，平均すると約１割であり，概して埼玉県内の河川水中濃度の約
１割が下水処理場放流水に由来すると推算された。また，他の因子をみると，それぞれ濃度が
高い地域が異なり，地域的な特徴がみられたが，この理由を解明するためにはさらなる調査が
必要と考えられる。 
 以上のように，非負値行列因子分解は，河川水中のネオニコチノイド系殺虫剤成分の排出源
解析に有効であり，埼玉県の河川において下水処理場放流水に由来するものは比較的に少なく，
農業等で使用し河川に移行したものの割合が高いと推察された。 
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図３ 下水処理場放流水の平均濃度構成比(a)と因子数を５として得られた因子のうち
のひとつの濃度構成比(b) 
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