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1.　はじめに
トリクロロ酢酸（TCAA）は、原水中の有機物

が塩素処理されることで、副次的に生成する消毒
副生成物（DBP）である１）。代表的な DBPとし
て他にも、クロロホルム（CHCl3）などが知られ
ており、これらの化合物群は健康影響を有するこ
とから２）、日本においては水道水質基準項目に設
定されている３）。1992年には、CHCl3、ブロモジ
クロロメタン（CHBrCl2）、ジブロモクロロメタ
ン（CHBr2Cl）、ブロモホルム（CHBr3）の４種の
トリハロメタン（THM）の合計値である総 THM
が水道水質基準項目に追加された。2004年には、
TCAA、ジクロロ酢酸（DCAA）、クロロ酢酸
（MCAA）の３種類のハロ酢酸（HAA）が水道水

質基準項目に追加された。また、2015年には
TCAAの基準値が0.2mg/Lから0.03mg/Lになる
など、TCAA及び DCAAの基準値が強化された。

DBPの生成量は、水温、塩素添加率、反応時間、
pH値といった様々な条件の影響を受けることが
知られている４）。DBPは水温が高くなるほど生成
しやすいため、夏季に DBP濃度が上昇し、冬季
には減少する傾向にある５）。また、原水中の有機
物が多い場合も DBPの生成量は増加するため６）、
京都市では、全有機炭素（TOC）や紫外線吸光度
（UV260）などの有機物関連項目を用いた原水監
視を行っている。
2013年11月、琵琶湖南湖を主な水源とする京都
市において、琵琶湖水の TOCに大きな変化がな
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給水 TCAAの推移と一致していた。そこで、ラフィド藻類単藻株を塩素と反応させたところ、細胞数の増加に従
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かったにも関わらず、給水 TCAA濃度が過去最
大値を記録した。そこで、同時期に特異的に起
こった出来事を調べたところ、ラフィド藻類が
原水中で初めて観察されていた。また、奈良県
桜井浄水場においても、給水中の TCAAが上昇
した際に、水源の室生ダムでラフィド藻類が増加
していたと報告されている７）。そのため、ラフィ
ド藻類の塩素処理によって、TCAAなどの DBP
が生成したと考えられた。これまでには、沢水、
雪解け水、工場排水等の流入によって HAAが上
昇した事例はあるが８）－10）、藻類によって給水
HAAが上昇した事例はあまり知られていない。
ラフィド藻類は、２本の鞭毛を有し、細胞長が

50μm～100μmと比較的大きい単細胞の藻類で
ある11）。海洋産ラフィド藻類である Chattonella属
については、瀬戸内海で赤潮を形成し、魚の大量
死を引き起こすことから盛んに調査されている
が12）、淡水産ラフィド藻類についても、人の皮膚
刺激などの被害が知られている13）。2013年に琵琶
湖で観察されたラフィド藻類は Merotrichia属で
あるが、最も一般的な淡水産ラフィド藻類は
Gonyosotomum属であり14）、この２属は、遺伝子
系統樹上では近接している13）。淡水産ラフィド藻
類についても、大増殖してブルームを形成するこ
とから14）、水道への影響が考えられる。
2013年11月、京都市では給水 TCAAが過去最

大値を記録し、同時期の原水でラフィド藻類が初
めて観察された。そこで本研究では、給水 TCAA
上昇の原因解明を目的とし、給水及び原水水質の
挙動調査を行うとともに、ラフィド藻類の DBP
生成能の調査を行った。給水水質の挙動調査とし
て、京都市水質試験年報のデータをまとめ、給水
HAA及び THMの測定を行った。原水水質の挙
動調査として、琵琶湖南湖及び蹴上浄水場着水口
での採水を行い、TOCや UV260などの水質項目
の測定、及びラフィド藻類細胞数の計数を行っ
た。また、ラフィド藻類の DBP生成能調査とし
て、原水ラフィド藻類発生時の原水 HAA生成能
試験、及びラフィド藻類単藻株の DBP生成能試
験を行った。

2.　実験方法
⑴　採水地点
本研究で用いたデータの採水地点は、琵琶湖南
湖９地点及び蹴上浄水場着水口（図 -1）、並びに
京都市給水栓である。琵琶湖は水量273億 m3の北
湖と２億 m3の南湖に分かれており、蹴上浄水場
着水口には、琵琶湖南湖から全長7.4kmの琵琶湖
第２疏水を経て、琵琶湖水が流入している。蹴上
浄水場は、凝集沈澱急速砂沪過方式を採用してお
り、通常時は前塩素注入を行っている。また、前
塩素注入点の前段では、炭酸ガス注入によって
pH値を7.0～7.3に調整している。採水した京都市
給水栓は蹴上浄水場の配水末端にあたり、流達時
間は浄水場配水池から約24時間である。
⑵　THM及び HAAの測定方法

THM及び HAAの測定は上水試験法15）に従っ
た。THMはパージアンドトラップ－ガスクロマ
トグラフ質量分析計、またはヘッドスペース－ガ
スクロマトグラフ質量分析計で測定し、定量下限
値は CHCl3、CHBrCl2、CHBr2Cl、CHBr3のいずれ
も0.002mg/Lとした。

HAAは液体クロマトグラフトリプル四重極質
量分析計で測定し、定量下限値は TCAA、
DCAA、MCAAのいずれも0.002mg/Lとした。

DCAA及び THMは月１回、MCAA及び TCAA
は３カ月に１回、京都市給水栓の測定を行った。ま

図 -1�　蹴上浄水場及び琵琶湖南湖（○は、琵琶湖南
湖における採水地点）
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た、2013年10月～12月は、臨時で追加測定を行った。
⑶　水質項目の測定方法
濁度及び色度は比濁法、TOCは全有機炭素計
測定法、UV260は吸光光度法によって測定した。
クロロフィル a（Chl. a）の測定は、アセトン抽
出による蛍光光度法によって行った。
蹴上浄水場着水口においては、毎日１回、濁度

及び色度の測定を行った。また、琵琶湖南湖９地
点においては月１回、TOC及び Chl. aを測定し
た。2014年には、蹴上浄水場着水口において臨時
採水を行い、TOC及び UV260を測定した。
⑷　藻類計数方法
藻類は光学顕微鏡を用いて計数し、同定には淡

水藻類入門16）を用いた。琵琶湖南湖９地点及び蹴
上浄水場着水口においては、月１回定期的な採水
を行っており、0.5mL中の全ての藻類について、
同定及び計数を行った。
蹴上浄水場着水口のラフィド藻類については、

2013年10月16日から12月27日にかけて、平日は毎
日、計数を行った。また、2014年及び2015年につ
いても、ラフィド藻類発生時には、平日は毎日、
計数を行った。
⑸　原水 HAA生成能試験
原水 HAA生成能は、上水試験方法15）の THM

生成能に準じて行った。採水場所は蹴上浄水場着
水口で、2012年は６月～12月に３回、2014年は10
月～11月に２回、2015年は11月に８回採水し、試
験を行った。
⑹　ラフィド藻類単藻株の DBP生成能調査
ラフィド藻類は、国立環境研究所が収集・保存

した微生物保存株 Gonyostomum semen NIES-1380
を用い、培養条件は、AF-6培地、温度20℃、照
度2,000lux、明暗周期14h：10hとした。
細胞回収は Huaの方法を参考にした17）。対数増
殖期の培養液について、himac CF7D2（日立製作
所）を用いて、300rpm、10minの遠心を行い、上
清除去後、超純水に再懸濁した。
藻類と次亜塩素酸ナトリウム（NaClO）の反応

は、Zhangらの方法に準じて行った18）。回収した
細胞の TOCを測定した後、NaClO（富士フィル
ム和光純薬）を Cl2/TOC＝20mgCl2/mgCとなる
よう加え、H2SO4（富士フィルム和光純薬）及び

NaOH（ナカライテスク）で pH7.0に調整し、ふ
らん瓶を満水にして栓をした。ふらん瓶を20℃、
暗所、24h静置した後、アスコルビン酸ナトリウ
ム（ナカライテスク）を添加し、THM及び HAA
の測定を行った。
3.　結果
⑴　給水 HAA及び THMの推移

TCAAが水道水質基準項目に設定された2004年
４月から2016年３月までの12年間における、京都
市給水 TCAAの推移を図 -2に示す19）。2004年～
2012年において TCAAは、平均0.003mg/L、最大
0.008mg/Lで推移していた。しかし、2013年11月
12日に、0.019mg/Lと過去最大値を記録した。
そこで、2013年の HAAの推移を図 -3aに示す。

TCAAについては８月13日に0.003mg/Lであった
ものの、10月15日に0.009mg/L、11月12日に
0.019mg/Lと上昇していた。一方、MCAAにつ
いては定量下限値以下となっており、DCAAに
ついては平均0.003mg/Lで推移し、顕著な上昇は
見られなかった。そのため、2013年11月は、
HAAの中でも TCAAのみが特異的に上昇してい
たことがわかった。
次に、THMの推移について図 -3bに示す。

CHCl3については、９月10日に0.009mg/Lであっ
たものの、10月15日 に0.020mg/L、11月12日 に
0.025mg/Lと上昇しており、TCAAと同様の傾向
を示していた。また、CHBrCl2については、９月
10日の0.006mg/Lから、10月15日には0.010mg/L
となっており、若干の上昇がみられた。しかし、
CHBr2Cl及び CHBr3については、10月及び11月に
おいて、上昇は見られなかった。
以上の結果から、2013年11月に京都市給水にお
いて、TCAA及び CHCl3といった DBPが上昇し
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図 -2�　2004年４月から2016年３月における、京都市
給水 TCAAの推移
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ていたことが分かった。
⑵　琵琶湖南湖における TOC及び Chl. aの推移
琵琶湖水中の DBP前駆体は主にフミン質と藻

類であるとの報告があることから20）、琵琶湖第２
疏水取水口沖における TOC及び Chl. aの推移を
図 -4に示す。2013年11月14日の TOCは2.1mg/L
となっており、他の採水日の平均の1.4倍にとど
まっていた（図 -4a）。一方、Chl. aについては、
0.015mg/Lと、他の採水日の平均より5.2倍高い
値を示しており、給水 TCAAが上昇した11月に
は、琵琶湖水において Chl. aが特異的に上昇して
いた（図 -4b）。
そこで、11月14日に計数された藻類に着目した

ところ、ラフィド藻類 Merotriichia capitataが観
察されていた。ラフィド藻類は、これまで琵琶湖
水及び原水で観察されたことがなく、2013年に初
めて観察されていた。
ラフィド藻類と Chl. aの関係を調べるため、琵
琶湖南湖９地点における、ラフィド藻類細胞数と
Chl. aの散布図を図 -5に示す。ラフィド藻類と
Chl. aの相関係数は0.90（p＜0.05）となっており、
ラフィド藻類が増えると Chl. aも増加していた。
上記のことから、給水 TCAAが上昇した11月
には、琵琶湖水において、TOCは大きな変化がな

かったが、Chl. aには顕著な上昇がみられた。そ
こで藻類に着目すると、湖水では同時期に、ラフィ
ド藻類が初めて観察されていたことがわかった。
⑶　原水水質及びラフィド藻類の推移
原水における濁度、色度、及びラフィド藻類の
推移を、図 -6に示す。濁度については、９月16
日及び10月16日に台風による上昇がみられたもの
の、ラフィド藻類が発生した10月下旬から11月上
旬にかけては、上昇はみられなかった（図 -6a）。
また、色度については、11月10日に15度と、給水
TCAA上昇時に若干の上昇がみられた。
次にラフィド藻類の推移をみると、計数を開始
した10月16日から増加傾向にあり、11月７日に最
大250細胞 /mL発生した（図 -6b）。また、TCAA
が過去最大値を記録した11月12日には、120細胞
/mLが計数されていた。その後、原水ラフィド藻
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図 -3�　2013年４月から2014年３月における、京都市
給水 HAA（a）及び THM（b）の推移
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藻類が34細胞 /mL観察された2014年10月27日は
0.033mg/Lと高くなっていた。
2015年における原水 HAA生成能の調査結果か
ら、原水ラフィド藻類発生時と非発生時の TCAA
及び DCAAを図 -8に示す。DCAAについては、
発生時と非発生時で差はみられなかったが、
TCAAについては、発生時のほうが、非発生時よ
りも濃度が高くなっていた。そのため、ラフィド
藻類が発生すると、原水 TCAA生成能が増加す
ることがわかった。

類が減少するにつれ、給水 TCAAも減少していた。
上記の結果から、原水ラフィド藻類の消長と給

水 TCAAの推移は一致していたことがわかった。
なお、2013年10月～12月にかけては、蹴上浄水

場では、粉末活性炭の注入はなく、前塩素処理が
行われていた。
⑷　原水 HAA生成能
ラフィド藻類に NaClOを添加した場合の、ラ
フィド藻類の顕微鏡写真を図 -7に示す。細胞膜
が破壊される様子が確認できたことから、NaClO
添加後数分で、ラフィド藻類の細胞内有機物と塩
素が反応すると考えられた。
2014年のラフィド藻類発生時における原水

HAA生成能の調査結果を表 -1に示す。また、比
較対象として、2012年に行った原水 HAA生成能
の調査結果を合わせて示した。2012年の TCAA
生成能は平均0.015mg/Lであったが、ラフィド
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図 -6�　2013年４月から2014年３月における、原水中
の、濁度及び色度の推移（a）、並びにラフィド
藻類の推移（b）

表 -1　2012年及び2014年の原水 HAA生成能

採水日
ラフィド藻類
（細胞 /mL）

UV260
（Abs/cm）

TOC
（mg/L）

DCAA生成能
（mg/L）

TCAA生成能
（mg/L）

2012/６/７  0 0.148 1.9 0.013 0.017
2012/９/５  0 0.131 1.9 0.012 0.013
2012/12/５  0 0.110 1.6 0.012 0.014

2014/10/27 34 0.156 1.7 0.019 0.033
2014/11/４  6 0.145 1.6 0.014 0.025

図 -7�　ラフィド藻類に NaClOを添加した場合の顕
微鏡写真（スケールバー：50μm）
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図 -8�　2015年、原水ラフィド藻類発生時（20～57細
胞 /mL、n＝５）及び非発生時（０～１細胞 /mL、
n＝３）の原水 HAA生成能（エラーバーは標準
偏差、＊両側 t検定で p＜0.05）
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以上のことから、原水中のラフィド藻類と塩素
が反応することで、TCAAが生成すると考えられ
た。しかし、原水 HAA生成能試験では塩素添加
率が一定ではなく、また、ラフィド藻類以外の有
機物も含まれることから、ラフィド藻類細胞数と
TCAAの相関を確認するまで至らなかった。そこ
で次節では、ラフィド藻類単藻株を用いて実験を
行った。
⑸　ラフィド藻類単藻株の DBP生成能
ラフィド藻類 G. semen単藻株と塩素を反応さ

せた場合の、細胞数と生成した DBP濃度の散布
図を図 -9に示す。測定を行った HAA3種、THM4
種のうち、TCAA、DCAA、CHCl3の３物質のみ
が生成していたため、図 -9では、この３物質の
みの結果を示した。

TCAA、DCAA、CHCl3のいずれも、細胞数と
の相関係数が0.9以上（いずれも p＜0.05）となっ
ており、ラフィド藻類の細胞数が増加すると、生
成する DBPも増加していた。
また、１細胞あたりの DBP生成能は、DCAA
及び CHCl3は0.0002μg/ 細胞となっていた一方、
TCAAでは0.0004μg/ 細胞となっており、TCAA
生成能は他２物質よりも高くなっていた。
以上のことから、2013年11月に京都市で給水

TCAAが上昇し、過去最大値となった原因は、原

水中のラフィド藻類が塩素処理されたためである
と結論づけた。
4.　考察
⑴　ラフィド藻類の発生原因
ラフィド藻類は、琵琶湖の北に近接する余呉湖
では以前から観察されており、余呉湖の水は余呉
川を通じて、琵琶湖に流入しているものの、2013年
に初めて琵琶湖で増殖した原因については、明ら
かになっていない。ラフィド藻類は全リン濃度が
高い場合に増殖しやすいことが知られているが21）、
11月14日の琵琶湖第２疏水取水口沖における全リ
ン濃度は0.022mg/Lであり、ここ数年と同程度の
水準での推移であった。また、ラフィド藻類は細
胞が大きく、動物プランクトンに捕食されにくい
という特徴を有する22）。近年の琵琶湖においても、
大型細胞の藻類の割合が増加していたことから23）、
ラフィド藻類が琵琶湖で増殖した原因の１つとし
て、細胞の大きさが関係している可能性がある。
⑵　ラフィド藻類の DBP産生能
琵琶湖水中の DBP前駆体は主にフミン質と藻

類であるが、藻類の割合が増え、フミン質の割合
が減ると、TOCあたりの DBP生成能は低くなる
との報告がある20）。また、藻類の DBP生成能は
一般的にフミン質よりも低いとされている24）。し
かし、図 -8では、原水中のラフィド藻類が増え
ると TCAAが増加していた。
また、TOCや UV260といった有機物関連項目

は、原水 DBP生成能と相関があるとされている６）。
しかし、表 -1では、TOCや UV260の上昇がみら
れなかったにも関わらず、ラフィド藻類発生時に
は、TCAAが上昇していた。
以上のことから、ラフィド藻類は、多くの藻類
とは異なり、DBP生成能が高いと考えられた。
⑶ 　ラフィド藻類単藻株と実施設の TCAA生成
能の違い
G. semen単藻株を用いた実験では、細胞当たり
の TCAA生成能が0.0004μg/ 細胞であったが（図
-9）、2013年京都市の事例では、0.00016μg/ 細胞
となっており、単藻株の実験のほうが、2.5倍、
生成能が高くなっていた。
単藻株の実験では、反応条件を24時間とした
が、実施設における塩素接触時間は約１時間であ
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図 -9�　ラフィド藻類単藻株の塩素処理における、細
胞数と DBP濃度の散布図（n＝３、エラーバー
は標準偏差）
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る。反応時間が長くなれば DBP生成能は高くな
るため４）、単藻株の実験と実施設の TCAA生成能
に差がみられたと考えられた。また、原水中には
フミン質など、他の DBP前駆体が含まれている
ことから、これらの影響も考えられる。
⑷　TCAA/DCAAの濃度比
藻類単藻株の塩素処理によって生成する

TCAA/DCAAは、一般的に0.87～1.3とされてい
るが25）、ラフィド藻類単藻株での実験では、
TCAA/DCAAが2.0となっていた（図 -9）。その
ためラフィド藻類は、他の藻類よりも TCAA/
DCAAが高いと考えられた。
また、京都市給水については、2004年～2012年

の TCAA/DCAAの平均が0.84であったにも関わら
ず、ラフィド藻類が発生した2013年11月には、3.6
まで上昇していた（図 -3）。奈良県桜井浄水場にお
いても、水源でのラフィド藻類発生時期には、給
水中の TCAA/DCAAが3.0以上に上昇したと報告
されており、TCAA/DCAAの上昇は、ラフィド
藻類発生の指標の１つとなりうると考えられた７）。
2013年の給水（図 -3）や原水 HAA生成能試験

（図 -8）では、ラフィド藻類発生時に、TCAAは
上昇したものの、DCAAの上昇はみられなかっ
た。原水 HAA生成能試験と単藻株の実験の違い
として、夾雑物の有無があげられる。溶液中に
様々な藻類由来有機物が存在することで、DBPの
生成が互いに阻害されることが報告されている26）。
原水中にはラフィド藻類以外の藻類も多く存在し
ているため、DCAAの生成が抑制され、TCAAの
みが上昇した可能性がある。
⑸　ラフィド藻類発生時の浄水処理対策

DBPの制御方法はある程度確立されており、
いくつかの処理技術を組み合わせることで、より
効果的に DBP濃度を低減することができる１）。
蹴上浄水場は凝集沈澱急速砂沪過方式であり、

通常時は前塩素処理を行なっている。そのため、
原水ラフィド藻類発生時には、DBPの生成を抑
制するために、前塩素処理を停止する必要があ
る。また、ラフィド藻類を沈澱除去するために、
凝集処理を強化することが求められる。
藻類は死滅すると細胞外に有機物を放出する

が、その有機物も DBP前駆体になりうる27）。こ

のようなラフィド藻類由来の溶存態有機物を吸着
除去するために、粉末活性炭を注入することも
DBP低減に繋がるだろう。
京都市では現在、顕微鏡観察によって、原水中
のラフィド藻類を監視している。そして、ラフィ
ド藻類が発生した場合には、発生状況に応じて、
前塩素処理の停止、凝集処理の強化、及び粉末活
性炭の注入を組み合せることで、DBP管理を行っ
ている。
5.　まとめ
京都市蹴上浄水場では、2013年11月12日に給水

TCAAが0.019mg/Lと、過去最大値を記録した。
DCAAの上昇はみられなかったため、TCAA/
DCAAの濃度比も、3.6まで上昇した。
同時期に、水源である琵琶湖水において、TOC

に大きな変化はなかったものの、Chl. aが顕著に
高くなっており、ラフィド藻類 M. capitataが初
めて観察されていた。また、原水においては、ラ
フィド藻類は最大250細胞 /mLまで増加し、その
後減少していたが、その消長は給水 TCAAの推
移と一致していた。
そこで、原水 HAA生成能の調査、及びラフィ

ド藻類単藻株の実験を行ったところ、ラフィド藻
類細胞数の増加に伴って、TCAA生成量の増加が
みられた。以上のことから、2013年11月に京都市
で給水 TCAAが上昇し、過去最大値となった原
因は、原水中のラフィド藻類が塩素処理されたた
めであることがわかった。
原水でラフィド藻類が発生した場合は給水

TCAAが上昇する可能性があるため、現在京都市
においては、原水ラフィド藻類発生時には、前塩
素処理の停止などの対策を講じ、DBPの適切な
管理を行っている。
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