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研究成果の概要（和文）： 

沿岸水域における医薬品・抗生物質の動態に関して東京湾を主なフィールドとして研究を
行い、以下の知見を得た。１）河口域においてサルファ剤およびマクロライド系抗生物質
の一部は分解・除去を受けず沿岸域へと運ばれ、さらに沿岸水域を数十 km に渡り輸送さ
れ、外洋へ至っていることが示された。２）合流式下水処理区の沿岸域では雤天時越流下
水により医薬品が負荷され、トリクロサンやトリクロカルバンのように疎水性の大きな成
分は放流口周辺を中心に東京湾に堆積していた。東京湾のいくつかの地点で、堆積物から
のトリクロサン、トリクロカルバンの溶出による水棲生物への影響が懸念された。医薬品・
抗生物質による汚染は日本だけでなく熱帯アジア水域でも広がっていることが示された。 
 

研究成果の概要（英文）： 
Behaviors of pharmaceuticals and antibiotics were studied in Tokyo Bay.  Sulfonamides and 
macrolides showed conservative behaviors in an estuary.  They were transported toward 
mouth of Tokyo Bay for a long distance with half distance of ~ 40 km and some of them 
reached to the open ocean.  Pharmaceuticals were supplied to coastal environments via 
combined sewer overflow.  Hydrophobic pharmaceuticals such as triclosan and triclocarban 
were accumulated in bottom sediments of Tokyo Bay.  Similar degree of contamination by the 
pharmaceuticals and antibiotics were demonstrated also in tropical Asian waters. 
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１．研究開始当初の背景 

1990 年代後半以降、多種の医薬品・抗生
物質が下水から検出され、その中のいくつか
の化合物が下水処理場での処理で除去され
ずに河川に流入していることが明らかにさ
れてきた。河川における医薬品・抗生物質の
動態研究からいくつかの医薬品・抗生物質の
水環境中での安定性が示唆され、沿岸海域へ
の医薬品・抗生物質の広がりが懸念された。
しかし、沿岸海域における医薬品・抗生物質
の分布、さらに生態影響はほとんど明らかに
されていなかった。 

 

２．研究の目的 

本研究では東京湾を主なフィールドにし
て河口沿岸域における医薬品・抗生物質の分
布・動態を明らかにすることを目的とした。
また、これらの医薬品・抗生物質の分布に基
づき、医薬品・抗生物質の生物影響を評価し
た。 

 

３．研究の方法 

本研究は１）河口域における医薬品・抗
生物質の動態把握、２）都市沿岸水域におけ
る雤天時越流下水からの医薬品・抗生物質の
負荷の把握、３）沿岸域における医薬品・抗
生物質の輸送拡散過程の把握、４）医薬品・
抗生物質の堆積物への蓄積、５）堆積物中の
医薬品・抗生物質の生物影響評価、の５つ部
分から構成される。以下、それぞれの部分に
ついて方法を記す。 
（１）河口域における医薬品・抗生物質の動
態把握：多摩川河口の淡水側から東京湾に向
けて塩分勾配に沿って２〜３パーミル刻み
で１２測点を設定し、表層水を採取し、水中
の合成医薬品１３種と抗生物質１２種（サル
ファ剤８成分、マクロライド系抗生物質４成
分）を分析した。観測は春、夏、冬の３回行
った。Mixing diagramを描いて対象成分の河
口域における保存性と除去について解析を
行った。 

（２）雤天時越流下水からの医薬品・抗生物
質の負荷の把握：東京湾沿岸12地点において
、雤天時(大雤翌日)3回、平水時(0mm/日が20
日以上続いた日)1回表面海水の採水を行っ
た。試料はろ過後、ろ液を固相抽出し、シリ
カゲルクロマトグラフィーにより分画・精製
し、一部の成分については誘導体化を行った
後、合成医薬品13成分をGC-MSで同定・定量
した。同様にサルファ剤、マクロライド等の
抗生物質も高速液体クロマトグラフータン
デム質量分析計(LC-MS/MS)で測定した。 
（３）沿岸域における医薬品・抗生物質の輸
送拡散過程の把握：東京湾全域9地点の表層
水と底層水を冬季および 夏季に採水した。

試水は固相抽出後、高速液体クロマトグラフ
-タンデム質量分析計で分析した。 
（４）医薬品・抗生物質の堆積物への蓄積：
比較的疎水性が高い殺菌剤の一種の
Triclosan (TCS)に注目して、TCSと類縁物質
の分析と解析を行った。まず、TCSと共に使
用されることの多い殺菌剤成分である
Triclocarban (TCC)とTCSの代謝産物である
Methyl- triclosan(MTCS)の分析方法を確立
し、東京湾堆積物中の平面および鉛直分布を
解析した。 
（５）堆積物中の医薬品・抗生物質の生物影
響評価：まず、堆積物から間隙水・直上水へ
の医薬品の溶出濃度を推定するため、堆積物
と溶存相の間での医薬品の分配係数を求め
た。次に東京湾および熱帯アジア水域の堆積
物中の医薬品濃度を実測し、分配係数から間
隙水・直上水中濃度を予測し、それを予測影
響濃度と比較した。 
 
４．研究成果 
（１）河口域における医薬品・抗生物質の動
態把握 

合成医薬品については、かゆみ止めの皮膚
薬 crotamiton が３回の観測全てにおいて保
存的に挙動した。この結果は crotamiton が
河口域で保存的に挙動する（すなわち除去を
受けない）ことを示しており、crotamiton の
都市排水のマーカーとしての有用性が示さ
れた。一方で、ketoprofene, naproxene, 
triclosan, thymol, trimethoprym 等につい
ては河口域での除去が観測され、光分解、微
生物分解、吸着・沈降・堆積などの除去過程
によるものと解釈された。 

抗生物質については、sulfamethoxazole, 
chlarithromycin, roxithromycin等の多くの
成分は、保存的な挙動をとった。 

 
（２）都市沿岸水域における雤天時越流下水
からの医薬品・抗生物質の負荷の把握 

海水や雤水よる希釈に係わらず越流の寄
与を評価するために、保存的に振舞う成分と
除去率の高い合成医薬品成分の比を計算し
た。前者に crotamiton、後者に caffeine を
用い、caffeine/crotamiton 比を計算した。
caffeine /crotamiton 比は下水処理場放流
水中で0.08-0.19、流入水中で37-61であり、
流入水の値に近い比は、雤天時越流水の寄与
が 大 き い こ と を 意 味 す る 。 平 水 時 の
caffeine/crotamiton 比は 0.04 – 1.8 と下
水処理水の値と同程度であった。一方、雤天
時の比の範囲は 0.24 - 207 であり、雤天時
越流下水により医薬品が沿岸域に負荷され
て い る こ と が 明 ら か に な っ た 。
caffeine/crotamiton 比は地点間で異なり、



越流の寄与は地点により異なると考えられ
た。Cn.17, Cn.22 などポンプ所に近い地点で
はこの比は平水時より 3桁高く流入水の範囲
にあったことから、雤天時越流水の寄与を強
く受けていることが示唆された（図１）。一
方、Cn.14, Cn.15 など 分流式下水処理区の
地点では雤天時と平水時で比がほぼ変わら
ず、越流の寄与はなかったことが示唆された
（図１）。近傍の下水処理場が、分流式下水
道を採用している為と考えられた。下水処理
場 流 入 水 、 放 流 水 お よ び 各 地 点 の

caffeine/crotamiton 比から医薬品の負荷源
としての雤天時越流水の寄与率を求めた。こ
の結果、ポンプ所の周辺では、雤天時越流水
の寄与率が 20-55%と計算された。 

抗生物質についても同様の起源推定指標
の使用を試みた。しかし、抗生物質の使用量
の季節変化が大きいため、雤天時と平水時試
料の季節を揃えないと、雤天時越流の寄与を
正確に見積ることが難しいことがわかった。 
 
（３）沿岸域における医薬品・抗生物質の輸
送拡散過程の把握 

抗生物質が広く東京湾海水中から検出さ
れ 、 検 出 さ れ た ７ 種 の 抗 生 物 質
（ sulfapyridine, sulfamethoxazole, 
trimethoprim,  azithromycin, 
erythromycin-H2O, clarithromycin, 
roxithromycin）の表層水の合計濃度は成層
期 10-74ng/L 循環期 16-49ng/L であった。底
層水中の濃度は成層期よりも循環期に高か
った。表層水中の抗生物質濃度は湾奥から湾
口に向けて減少した（図２）。半減距離は夏
季に短く(4-16 km)、冬季に長く(10-65km)、
光分解・微生物分解の季節変化によると考え
られた。堆積物中からマクロライド系抗生物
質が低濃度であるが有意に検出された。デー

タを総合して、物質収支計算を行った。いず
れの抗生物質も陸域からの負荷（河川と下水

処理水の直接放流）に対して、底泥への堆積
の寄与は 1％以下であった。Clarithromycin
は湾内で 84％が分解され、湾外への流出は
16 ％ と 推 定 さ れ た の に 対 し て 、
sulfamethoxazole は湾内の分解はわずか
（8％）で陸域から供給されたものの大部分
（92%）が湾外へ流出していると推察された。
外洋への医薬品・抗生物質汚染の広がりが示

図 1.雨天時および晴天時の東京湾岸海
水中および下水流入水と二次処
理水中の Caffeine/crotamiton 比 

 
図 2.東京湾流入河川河口から湾口へ

向かう測線での抗生物質の分布 

 

図 3.東京湾岸堆積物中のトリクロサン
(TCS)、トリクロカルバン(TCC)、メ
チルトリクロサン(MTCS)濃度 

 



唆された。 
 
（４）医薬品・抗生物質の堆積物への蓄積： 

TCS と共に使用されることの多い殺菌剤
成分である TCC と TCS の代謝産物である
Methyltriclosan(MTCS)の分析方法を確立し
た。東京湾周辺堆積物では、TCC は TCS と同
程度で検出された。MTCS は低濃度(数

ng/g-dry)での検出となった（図３）。 
TCSおよびTCCは下水処理放流口およびポ

ンプ所放流口周辺で他地点より高濃度で検
出された。TCS および TCC に関して、雤天時
越流下水粒子の指標化合物（直鎖アルキルベ
ンゼン：LABs、コプロスタノール）と有意な

相関が認められ（図４）、TCS および TCC が雤
天時越流下水により東京湾周辺水域に負荷
されることが明らかになった。 

東京湾柱状堆積物の分析を行い、殺菌剤の

汚染の歴史変遷について考察した。TCSと TCC
は 1960 年代より検出され始め、1995 年ごろ

まで単調増加の傾向、そして 1995 年以降は
減少の傾向にあった（図５）。 
 
（５）堆積物中の医薬品・抗生物質の生物影
響評価： 

下水処理水と河川水を粒子と溶存相に分
けて TCS の分析を行い、TCS の粒子-溶存相分
配係数を算出した（表 1）。 

次に、東京湾堆積物中から検出された TCS
濃度から粒子と溶存相の分配平衡を仮定し
て、堆積物間隙水および直上水中 TCS 濃度を
推定した。下水処理放流口およびポンプ所放
流口周辺の三地点で TCSではイカダモの最大
無影響濃度(0.69μg/L)を、TCC ではミシッド
シュリンプの半数影響濃度(0.209μg/L)を
越えた。また、TCS と TCC は同様の作用機序
で毒性を発現することから、これらの環境中
濃度は相加的に生物へ作用し得ると考えら
れるため、相加濃度での毒性影響も推察した。
殺菌剤の相加濃度では、上記の 3地点に加え
Cn,21,18 においてもミシッドシュリンプの
半数影響濃度を超えていた。このことから、
性質の類似した成分を複数測定することは、
化学物質の潜在的な環境影響を考える上で

図 4.東京湾岸堆積物中のコプロスタノール
とトリクロカルバンの相関 

 

図 5.東京湾柱状堆積物中のトリクロサン
類および直鎖アルキルベンゼンの鉛
直分布 

 図 6.日本および熱帯アジア水域堆積物中
のトリクロサン濃度（赤：都市排水：
青：都市河川；緑：リモートサイト） 

 



重要であると考えられた。 
 
TCS は東京湾だけでなく熱帯アジア水域

（インド、マレーシア、インドネシア、タイ、
フィリピン、ベトナム、カンボジア、ラオス）
の堆積物から広く検出された（図６）。TCS 濃
度は都市排水路堆積物で高濃度であり、その
濃度は東京湾岸堆積物と同程度であった。ト
リクロサンによる水棲生物へのリスクは先
進工業化国だけでなく、経済的発展途上国に
おいても問題となる可能性があることが明
らかとなった。 
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