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研究成果の概要（和文）：GC-MSとLC-QTOF-MSを用いて1325物質を分析する2種の網羅分析法を開発し，全国8下
水処理場の流入水と放流水を季節毎4回調査した。その結果，流入水から292物質が検出され，1日1000人当たり
の量は581gであった。一方，302物質が計30.6g/1000人/日環境へ排出されることが分かった。流入量の6割は排
泄物や天然由来のステロール類で，4割が人工化学物質であった。特に，PPCPsが全体の1/4を占め，除去率もあ
まり高くなく，水生態系への影響が懸念される。検出物質や濃度に処理場間で大きな差はなく，流入物質に地域
差は無かった。また，農薬以外は大きな季節変動は見られなかった。

研究成果の概要（英文）：We have developed two comprehensive analytical methods using GC-MS and 
LC-QTOF-MS for analyzing 1325 substances in wastewater, and applied the methods to influents and 
effluents of eight sewage treatment plants across Japan. As a result, 292 and 302 substances were 
detected in the influents and the effluents, respectively, and inflow and outflow loads were 581 and
 30.6 g/1000 capita/d, respectively. Sterols from human feces and food residues comprised 60% of 
measured substances in inflow and man-made chemicals comprised 40%; in particular, PPCPs comprised 
25%. Since removable ratios of man-made chemicals were lower than those of natural substances, there
 is concern about the impact on the aquatic environment. There were no significant differences in 
the substances and concentrations detected in the influents among the treatment plants. In addition,
 except for pesticides, no major seasonal variation was observed.

研究分野： 環境化学，環境分析化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は，（１）LC-QTOF-MSを用いた水試料中の484物質の網羅分析法開発，（２）LC-QTOF-MSを用いた
自動同定・定量データベースシステム(AIQS-LC)の開発，および（３）現在の日本における1325種類の化学物質
の発生原単位と排出原単位の把握である。
化学物質の種類と量が急速に増加し，ヒト健康や生態系への影響が懸念されているため，測定物質に制限がない
AIQS-LCは環境（環境水，廃水，飲料水，PM2.5等）や食品など各種試料に適用でき，また，緊急時の安全性確認
や事件の原因物質の究明など様々な用途に使用できる。原単位は，化学物質の発生量の経時変化を推計する基本
データとなる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
米国化学会の Chemical Abstracts Service が公表する合成化学物質の数は，この 10 年で 5 倍

増加し，2015 年 6 月には 1 億を超えた。また，市販の化学物質数は 10 万種に登り，その生産
量は 50 年で 50 倍に増加している，この様に化学物質は現在社会の基礎資材となり，人類の繁
栄を支えている。しかし，種類・生産量・使用量の増加に伴い，一部の化学物質によるヒトや
生態系への影響が報告され，健康被害を引き起こした残留性有機汚染物質(POPs)や揮発性化学
物質などは，環境汚染対策として製造・使用規制や排出基準の設定がなされている。一方，近
年の豊かで快適な生活や健康志向に伴い，医薬品やパーソナルケア製品(PPCPs)，難燃剤，酸化
防止剤などの新興化学物質(Emerging Chemicals, ECs)の種類と使用量が増加し，その環境汚染，
特に水生態系への影響に懸念が高まっている。EU での調査では，ECs の影響が河川生態系に
現れていると報告されている。また，研究代表者らの日本やアジア諸国の河川調査でも，ECs を
含む生活由来の化学物質汚染が顕著であった。しかし，ECs を含む生活由来化学物質は，種類
も多く様々な場所で広範囲に使用されているため，その排出実態はよく分かっていない。 
 
２．研究の目的 
環境汚染対策の最初に行うべきことは，汚染発生源と発生量の把握であり，ダイオキシン類

でもまず発生源インベントリーが作成された。我が国では工業活動で使用された化学物質は，
PRTR 制度で環境への排出量が把握できる。また農薬も農薬便覧などで使用実態（即ち，環境
排出量）が公表されている。それらの統計を見ると，工業系及び農業活動で使用される物質の
排出量は減少し，環境中濃度も着実に低下している。一方，ECs などの生活由来の化学物質は，
便利で快適な生活の希求に伴い，多種多様な製品に使用されているため，工業や農業の様に生
産量や使用量から排出量を推計することが困難である。しかし，それらの大半は家庭やビジネ
ス活動で使用されており，最終的に下水処理場(STP)に流入すると考えられる。この事から，STP 
流入水中の化学物質濃度を定量し，流入水量に乗ずれば生活由来の化学物質発生量を推計する
ことができ，また，STP 放流水中の濃度と排水量から環境中への排出量も推計できる。さらに，
それらを処理人口で除せば，1 人当たりの発生原単位と排出原単位を得る事ができる。これら
を実施することが，本研究の最大の目的である。 
 
３．研究の方法 

ECs などの生活由来化学物質の種類は，数千種類に上ると考えられるが，それらを個別に分
析することは，費用や労力的にも困難である。この様な状況に対応するため，研究代表者らは
GC-MS と LC-TOF-MS を用いた 2 種の自動同定・定量データベースシステム(AIQS-GC と
AIQS-LC)，及び両 AIQS を活用した 2 種の水試料向け網羅分析法をこれまでに開発している。
GC-MS 網羅分析では約 1000 種の半揮発性化学物質を，また LC-TOF-MS 網羅分析法では約 300 
種の極性化学物質を一斉に分析できる。さらに，AIQS には何時でも新規物質を登録でき，登
録後に測定データを再解析することで過去に遡って濃度を得ることができる(レトロスペクテ
ィブ分析)。本研究では，LC-TOF-MS に代えてより高感度・高選択性の LC-QTOF-MS を採用し，
約 500 物質を登録した新 AIQS-LC を構築する。次に，それを用いた新網羅分析法を開発し，
GC-MSの網羅分析法と併せて下水処理場の流入水と放流水中の約 1400 物質の生活由来化学物
質を分析する。 
 
４．研究成果 
本研究で得られた主要な成果は，（１）LC-QTOF-MS を用いた新 AIQS-LC の構築，（２）新

AIQS-LC を活用した水試料中の 484 種の化学物質の網羅分析法開発，（３）開発済みの AIQS-GC
による半揮発性物質の網羅分析法，本研究で開発した LC-QTOF-MS 網羅分析法，及び既存のパ
ーフルオロアルキル酸化合物(PFAAs, 15 種)の一斉分析法の 3 分析を用いた全国 8 下水処理場調
査に基づく調査物質の流入と放流濃度の把握，それらの地域差と季節差の有無と程度，検出物
質の活性汚泥法での除去率，及び発生原単位と排出原単位の算出，の 3 つである。以下にそれ
らの成果の概要を記述する。 
（１） 新 AIQS-LC 開発： GC-MS では測定が難しい極性化学物質用の AIQS を

LC-QTOF-MS を用いて開発した(新 AIQS-LC)。新 AIQS-LC の性能は，SWATH®測定法に
よりプレカーサーイオンイオンとプロダクトイオンを同時に測定することで確実な同定
が可能（高選択性），装置検出限界は 1 pg 以下（高感度），室内及び室間再現精度からス
クリーニングとしては十分な再現性である。この性能は環境や食品分析など様々な用途に
活用できるため，本研究だけでなく国内外の研究機関と新 AIQS-LC を大気中粒子状物質，
地下水，環境水などに適用した共同研究を実施している。 

（２） 484 物質の網羅分析法開発： 新 AIQS-LC とタンデム固相抽出を組み合わせて水中の
極性物質 484 種の網羅分析法（ターゲットスクリーニング法）を開発した。本法は，マト
リックスの少ない試料から下水流入水のような多量のマトリックスを含む試料まで適用
可能で，精密質量のプレカーサーとプロダクトイオンを用いて確実な同定ができる。
GC-MS と LC-QTOF-MS の 2 種のターゲットスクリーニング法を活用すれば，現時点で約
1400 物質を分析でき，化学物質汚染の全体像の把握や高リスク物質の検出を短時間に実施
できる。なお，本成果は Analytical Chemistry に投稿してアクセプトされている。 



（３） 下水処理場調査結果： 全国 8 下水処理場を対象に 2017 年夏から季節毎に計 4 回 24
時間コンポジット試料を採水し，前述の 3 分析法を用いて計 1400 物質を分析した。流入
水と放流水濃度から活性汚泥法の除去率を計算し，検出濃度×1 日水量÷処理人口から発生
原単位と排出原単位（g/1000 人/日）を求めた。流入物質に関しては，6 割が排泄物や天然
由来のステロール類であったがそれらの除去率は 98.8%と高かった。残りの 4 割が人工化
学物質であり，特に，PPCPs が全体の 1/4 を占めていた。農薬や医薬品などの除去率はあ
まり高くなく，水生生物へのリスクが懸念されるため今後の影響調査が求められる。地域
や季節間の差を検討した結果，PFAAs を除き処理場間で検出物質やその濃度に大きな差は
なく，流入物質に地域差があまりない事が確認された。PFAAs の地域差は発生源である工
場の集積度の違いが原因と考えられた。季節変動に関しては，農薬と PFAAs を除き大きな
差は見られなかった。PFAAs は冬季に流入量と放流量が共に他の季節と比べて低かった。
これは，処理時の低水温が前駆体の分解を抑制しているためと考えられた。全調査物質の
発生原単位と排出原単位は，それぞれ 581±77.0 g/1000 人/日と 30.6±1.6 g/1000 人/日であっ
た。PPCPs に加えて可塑剤や有機リン系難燃剤などの原単位が大きかった。 
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