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論文要旨 

 国内の４箇所の浄水場にて、2016 年秋に高度浄水処理過程におけるエンドトキシン(ET)の挙動解明を目

的とした採水調査を実施した。従来処理である凝集・沈殿処理後には、水中に溶解する遊離型 ET 活性値

と、細菌の細胞壁等に存在する結合型 ET 活性値の両方が有意に低下していた。一方、オゾン処理および粒

状活性炭ろ過を経ると、特に遊離型 ET 活性値が大幅に上昇した。高度浄水処理後に砂ろ過等の後処理を施

すことで、水中の残留 ET を制御することが可能と考えられた。 

 Field surveys on the fate of endotoxin (ET) activity were conducted at four Japanese drinking water 

purification plants in autumn 2016. Chemical coagulation followed by sedimentation significantly 

decreased ET activity dissolved in water (free-ET) and that associated with bacterial cell walls (bound-

ET). Ozonation followed by granular activated carbon filtration drastically increased free-ET. Post 

water purification, e.g., post sand filtration, would be the key to control residual ET in finished water. 
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１．はじめに 

 エンドトキシン（ET）とは、強い免疫反応を惹起する生理活性物質であり、血液を介して体内に入ると

炎症やショックなどの症状を起こすことが知られている。環境中に広く常在しているグラム陰性菌の細胞外

膜に多く存在し、細菌が適切に消毒された水道水であっても ET は残存する。ごく微量でも発熱や炎症を引

き起こすため、医療分野では注射剤や医療機器等の ET 汚染に対して厳格な管理が求められている。とりわ

け、透析治療では大量の医療用水（透析用水）が用いられるため、病院で透析用水の原水として水道水を用

いる場合には、その水質管理に留意が必要であると指摘されている 1)。また、国内外の浄水場や下水処理場

等を対象とした調査研究において、粒状活性炭や生物活性炭のろ過を経て ET が上昇することが報じられて

いる 2,3,4,5)。本研究では、高度浄水処理過程における ET の存在状況や制御方法を明らかにすることを目的

として、国内の浄水場を対象とした ET の採水調査を行った。 

 

２．研究方法 

２．１ 国内浄水場における試料採水 

 2016 年 9 月および 10 月の各 1 回、国内 4 箇所の高度浄水処理を導入している浄水場において、原水、

処理工程水、浄水を採取した。表－１に各浄水場の処理工程および採水地点を示す。試料の採水には

100mL ガラス製褐色ねじ口瓶を用い、Milli-Q 水により十分洗浄した後、高圧蒸気滅菌（115℃・20 分）

を行った。原水以外の採水瓶には、あらかじめチオ硫酸ナトリウム粉末を添加し、採水の直後に残留オゾン

あるいは残留塩素を消去した。各採水瓶は満水として密栓、採水当日中に冷蔵便にて輸送し、著者らの研究

施設に到着しだい、すみやかに ET 活性値および従属栄養細菌数（HPC）の測定に供した。 



２．２ ET活性値の測定 

 ET 活性値の測定は、比濁時間分析法により行い、トキシノメーターミニおよび LAL ミニ試薬（いずれ

も富士フイルム和光純薬工業製）を用いた。当分析装置による測定範囲が 0.001～0.25 EU/mL であること

から、各試料とも Milli-Q 水により 100 倍ないし 1000 倍希釈した。各試料 0.3mL を LAL ミニ試薬入り試

験管に添加、トキシノメーターミニに挿入し、反応温度 37℃におけるゲル化時間（測定波長 660 nm の透

過光量比が 92％まで低下するのに要する反応時間）に基づいて ET 活性値を算出した。 

なお、各試料の全画分の測定値を総 ET 活性値、試料を 14,000rpm で 10 分間遠心分離して細胞等に結

合した ET を分離した上清画分の測定値を遊離型 ET 活性値、両者の差分を結合型 ET 活性値と定義した。 

２．３ HPCの測定 

 HPC の測定は上水試験方法に準じて行った。滅菌済リン酸希釈水を用いて平板 1 枚あたり 30～300 個の

コロニーが形成されるよう希釈を繰り返し、希釈試料 1mL を R2A 寒天培地（ベクトン・ディッキンソン

社製）と混釈、寒天培地を重層し平板培地を作成した。インキュベータ内にて 20℃・7 日間静置培養し

た。各平板培地に形成されたコロニーを計数し、平均値および希釈倍率により HPC を算出した。 

表－1 採水対象とした浄水場の浄水処理過程および採水箇所 

浄水場 原水 浄水処理過程（*:採水箇所） 

A 河川Ａ 原水* – 凝集 – 沈澱* – オゾン* – 急速ろ過* – オゾン*  

– 粒状活性炭* – 塩素 – 浄水* 

Ｂ 河川Ａ 原水* – 凝集 – 沈澱* – 急速ろ過* – オゾン*  

– 粒状活性炭* – 塩素 – 浄水* 

Ｃ 河川Ａ 原水* – 凝集 – 沈澱* – オゾン* – 粒状活性炭* 

 – 中塩素* –凝集* – 急速ろ過 – 浄水* 

Ｄ 河川Ｂ 原水* – 凝集 – 沈澱* – 急速ろ過* – オゾン* – 粒状活性炭*  

– 塩素 – 凝集  急速ろ過* – 塩素 – 浄水* 

 

３．結果 

 図－１に各浄水場の処理工程における遊離型 ET 活性値、結合型 ET 活性値、ならびに総 ET 活性値に占

める遊離型 ET 活性値の割合を示す。各水道原水における総 ET 活性値は 49.2～100.0 EU/mL の範囲であ

り、大河内らによる本邦の先行研究 4)よりも全般に低い値であった。各浄水場とも、浄水処理工程の前段に

位置する凝集および沈殿処理によって、各画分の ET 活性値は最大 95%まで減少した。なお、浄水場C の

粒状活性炭ろ過後の再凝集では、遊離型 ET 活性値が減少、結合型 ET 活性値が増加していた。 

一方、高度浄水処理であるオゾン処理および粒状活性炭ろ過を経た後に、ET 活性値は大幅に増加した。

オゾン処理により、各浄水場とも結合型 ET 活性値は減少、遊離型 ET 活性値は増加し、総 ET 活性値は前

段の処理水よりも増加（浄水場 B,C）または減少（浄水場 A,D）した。粒状活性炭ろ過を経て各画分の ET

活性値は大幅に増加し、オゾン処理水と比較して遊離型が平均 1.6 倍、結合型が平均 2.2 倍となった。 

急速ろ過前後の ET 活性値は、各浄水場の処理プロセスの構成により挙動が異なっていた。凝集・沈殿処

理の直後に急速ろ過を行う場合（浄水場 B,D）、粒状活性炭ろ過後に再凝集と急速ろ過を行う場合（浄水場

C,D）はいずれも各画分の ET 活性値は減少した。一方、凝集・沈殿処理後にオゾン処理を経て急速ろ過を

行う場合（浄水場 A）は、結合型 ET 活性値は減少したものの、遊離型 ET 活性値の増加が観察された。 

中塩素または後塩素処理により各画分の ET 活性値は浄水場 A,C,D にて増加、浄水場 B にて減少した。 

総 ET 活性値に占める遊離型 ET 活性値の割合は、各浄水場とも原水は約 50%、浄水は約 80%であっ

た。凝集・沈澱処理により結合型の割合がいったん増えるものの、浄水処理過程を経るにつれて遊離型の割



合が徐々に上昇する傾向にあった。

図－２に各浄水場の処理工程における HPC を示す。原水中の HPC は平均値として 3.7×104～8.1×105 

CFU/mL であった。凝集・沈澱処理により 1 桁前後低減し、オゾン処理後は不検出～4.0×102 CFU/mL の

範囲まで減少したものの、粒状活性炭ろ過後には 6.9×101～1.2×103 CFU/mL まで再び増大した。後段の

塩素処理により、浄水中の HPC は不検出～1.0×100 CFU/mL まで不活化された。

図－１ 各浄水場の処理工程におけるエンドトキシン(ET)活性の挙動

図－２ 各浄水場の処理工程における従属栄養細菌数(HPC)の挙動



４．考察 

 高度浄水処理であるオゾン処理および粒状活性炭ろ過による ET 活性値の大幅な増加は、既往の研究報告

2,3,4,5)と整合しており、これは活性炭ろ過後の HPC の増加傾向とも一致していた。活性炭ろ過槽の内部に棲

息するグラム陰性菌のろ過水への流出により結合型 ET 活性値が、また、グラム陰性菌の死滅に伴う ET の

流出により遊離型 ET 活性値が、それぞれ増加したと考えられる。 

 オゾン処理および塩素処理の双方にて、遊離型 ET 活性値の大幅な増加が観察された。酸化反応による

ET 活性の挙動としては、①グラム陰性菌の健全な細胞外壁が酸化され結合型 ET 活性が増加する、②細胞

外膜の酸化が進行して ET が水相に溶出し遊離型に移行する、③ET の活性部位が酸化により失活する、各

現象が関わると推定される。純菌株を用いた卓上の塩素処理実験により③の反応は緩やかであると確認され

ているため 6)、オゾン処理においても同様に、ET の失活には時間を要している可能性がある。 

粒状活性炭ろ過の後に砂ろ過や再凝集といった後段処理が設けられている場合、高度浄水処理により増

加した ET 活性値を再び抑制することが可能であると考えられた。 

 

５．おわりに 

 浄水中に含まれる ET 活性値は、当該の浄水場における浄水処理プロセスの構成や運転条件に大きく依存

しており、塩素やオゾン等における酸化反応、ならびに、粒状活性炭（生物活性炭）ろ過における細菌や

ET の流出が、ET 活性値の増大に寄与することが示された。浄水中の ET 活性を抑制するためには、高度

浄水処理後に再凝集や砂ろ過といった後処理を施すことが鍵になると考えられる。 
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