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研究成果の概要（和文）：家畜に投与された抗菌性物質の一部は、家畜の体内で分解されず排せつ物として体外
へ排出され、さらに堆肥とともに農耕地へ拡散し、薬剤耐性菌の発生に寄与する可能性がある。本研究では、黒
ボク土、褐色森林土、灰色低地土の3種類の土壌を用い、抗菌性物質（タイロシン、スルファモノメトキシン、
スルファメサジン）の土壌への収着、易動性および分解性を実験的に明らかにした。また、分解生成物の安全性
を藻類に対する短期毒性試験から評価した。

研究成果の概要（英文）：A part of antibiotics administered to livestock excreted with excrements. 
The excrement is used to produce compost and spread to agricultural lands, which means antibiotics 
could be spread to soil and water environments.  This study investigated sorption, mobility, and 
degradability of three types of antibiotics (tylosin, sulfamonomethoxine, and sulfamethazine) by 
three types of soil (andsol, brown forest soil, and gray lowland soil). In addition, acute toxic 
test was carried out to assess the toxicity of the degraded products to green algae.

研究分野： 土壌科学、環境科学

キーワード： 抗菌性物質　土壌　収着・分解　藻類への生態毒性
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　本研究の学術的意義は、土壌中の抗菌性物質の挙動を収着と分解について検討し、特に分解のメカニズムにつ
いて土壌微生物だけでなく、土壌中の鉱物の寄与も明らかにしたこと、さらに分解生成物の水域生態系の影響を
評価した点である。土壌の理化学特性により抗菌性物質の土壌中の分解や分解生成物の特性について検討を進め
ることで、環境への負荷が低い抗菌性物質を選択して使用することが可能となると考える。この成果は薬剤耐性
対策に寄与できる社会的意義を持っている。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
畜産業では、安定的な生産のため、多種多様な抗菌性物質が大量に使用されている。家畜に投

与された抗菌性物質の一部は、家畜の体内で分解されず排せつ物として体外へ排出される 1)。家
畜が放牧されている場合には放牧地に、家畜排せつ物が堆肥として農耕地へ施用された場合に
は、農耕地に抗菌性物質は拡散し、さらに降雨などにより水域環境へ移行する可能性がある。既
に、動物性の堆肥や河川水中から抗菌性物質が検出された事例が報告されている。これらの農耕
地では、抗菌性物質は土壌への収着、脱離による地下への移動のほか、光や微生物等により分解
することで副生成物を生じる可能性がある。これまで、比較的使用量が多いテトラサイクリン系
やフルオロキノロン系の抗菌性物質の土壌への収着や分解に関しては研究が進められており、
抗菌性物質の種類や土壌の種類によって収着挙動が異なることが明らかとなっている。さらに、
土壌微生物によっていくつかの抗菌性物質が分解され、特に数種類の抗菌性物質においては、好
気的条件の方が嫌気的条件よりも分解が生じやすいことが報告されている 2)。しかしながら、土
壌中での分解性や分解生成物に関する知見は、環境中の抗菌性物質の長期的な動態を評価する
上で非常に重要であるにもかかわらず、分析の難しさから、国内外でもほとんど研究されていな
い。 
また、水域環境中へ抗菌性物質が流入した場合には、水生生物への影響が懸念される。八木ら

3)は 10 種類の抗菌性物質について緑藻 Pseudokirchneriella subcapitata への短期毒性試験を行
い、オキシテトラサイクリンやタイロシンは藻類の生長阻害を引き起し、特にスルファモノメト
キシンの半数影響濃度は 0.25 mg/L と比較的低いことを報告している 3)。 
上記のような様々な経路による抗菌性物質の土壌－水域環境への影響を評価するためには、

① 抗菌性物質の土壌中での収着、脱離、分解挙動、および② 水域生物への抗菌性物質の毒性評
価、の二方面からのアプローチが必要となる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、日本で多く使用されている抗菌性物質を対象に、以下について明らかにすること

を目的とする。 
1) 土壌への収着、易動性および分解性を実験的に明らかにする。  
2) 藻類への短期毒性試験により、水域環境での抗菌性物質の毒性評価を行う。 
これらの成果から、家畜に投与した抗菌性物質の土壌－水環境中での移行挙動を包括的に明

らかにする。 
 
３．研究の方法 
（1）材料 
供試土壌は、日本国内で一般的に存在している黒ボク土、褐色森林土および灰色低地土である。

土壌の基本的な理化学特性を表-1に示す。採取した土壌は風乾した後、孔径 2 mm のふるいにか
けたものを使用した。対象とした抗菌性物質は比較的販売量が多いタイロシン（TYL）とスルフ
ァメサジン（SMZ）とした。タイロシンはマクロライド系、スルファメサジンはスルホンアミド
の一種である。各抗菌性物質の構造式を図-1 に示す。 
短期毒性試験には被験生物として緑藻 R. subcapitata を用いた。毒性試験に使用する藻類は

継代培養を行っている。継代培養は室温 23 ℃の恒温室で、植物育成用ランプと蛍光灯により
4,000 lx の環境下で行っており、培地は C培地を使用した。使用器具は 121 ℃、20 分間のオー
トクレーブで滅菌し、無菌的に行った。 
 

表-1 土壌の理化学特性 

 

 
 
 

 

図-1 抗菌性物質の構造式 

 

（2）バッチ法による収着動態実験 
 褐色沈殿管に 3 g の土壌試料を入れ 10 μg/L の抗菌剤溶液を 30 mL 添加し、10 分から 30日
間、4 ℃または 25 ℃で振とうした。遠心分離機で 5分間 3,000 rpm で遠心分離し、上澄みを別
の容器に移した。液を孔径0.3 μmの濾紙でろ過したろ液中のSMZ濃度をLC-MS/MSで測定した。
また、沈殿管に残った土壌は先に構築した分析方法を用いて抗菌剤濃度を測定した。各採取試料
について、当初各沈殿管に入れた抗菌剤量に対して液相中に残留している SMZ の割合を液相へ
の残留率、固相に収着した割合を収着率とし、残留率と収着率の合計を残存率として求めた。 

黒ボク土 褐色森林土 灰色低地土

自然含水比 [%] 8.6 8.2 3.4
強熱減量 [%] 25.3 8.5 7.8

pH [-] 6.2 6.3 6.1
電気伝導度 [μS/cm] 30 11 2.4
比表面積 [m2/g] 32.4 108 11.7
砂 [%] 58 83 21
シルト [%] 27 10 43
粘土 [%] 15 6.2 35

主要な鉱物種 石英 石英
石英、

ｲﾗｲﾄまたは
ﾊﾛｲｻｲﾄ



 
（3）イライトと接触した TYL 溶液の藻類に対する生態毒性試験 
粘土鉱物の一種であるイライトと TYL 溶液(1,10,100 mg/L)を、それぞれ固液比 1：100(5 g:500 

mL)で混合した後、孔径 0.3 μm のガラス繊維ろ紙を用いてろ過した。このろ液（イライト接触
液）の TYL 濃度を LC-MS/MS で測定した。この結果から、各試験条件について以下の試験液を作
成し、緑藻 R.subcapitata を用いた短期毒性試験を行った。 
・滅菌水（コントロール(水)） 
・CaCl2(0.01M)とイライトを固液比 1：100 で混合し、5 日間振とう後、孔径 0.3 μmのガラス繊
維ろ紙を用いてろ過した液（コントロール(イライト)） 
・イライト接触液 
・イライト接触液と同じ TYL 濃度の CaCl2溶液 
・初期 TYL 濃度の CaCl2溶液 
 
４．研究成果 
（1）タイロシンの土壌中の挙動 
黒ボク土の TYL 収着率と残留率の経時変化を図-2 および図-3示す。4 ºC では、収着率と残留

率は経時的にわずかに減少するものの、振とう 30日を経過しても大きな変化は見られなかった。
それに対して、25 ºC では、振とう 30分後で残留率が 46%、収着率が 63%であり、土壌への迅速
な収着が見られたが、その後、どちらも経時的に減少した。振とう 30 日後には残存率は 10%で
あり、90%の TYL が分解などにより他の形態へ変化したことが考えられる。低温条件である 4 ºC
では振とう 30 日後であっても残存率は 78%であり、多くは TYL の形態で残存していた。このこ
とから、土壌中の微生物活動によりタイロシンが分解される可能性を示唆した。黒ボク土で見ら
れたこれらの傾向は褐色森林土でも同様であった。 

  

図-2 振とう期間による分配率の変化 

（黒ボク土、4 ºC） 

  

図-3 振とう期間による分配率の変化 

（黒ボク土、25 ºC） 

 

図-4 振とう期間による分配率の変化 

（灰色低地土、4 ºC）

 

図-5 振とう期間による分配率の変化 

（灰色低地土、25 ºC） 

 
一方灰色低地土では、4 ºC（図-4）と 25 ºC（図-5）の 2条件とも、振とう 10分後で 80％以

上が消失しており、他の 2種類の土壌とは異なる傾向を示した。灰色低地土は他の 2種類の土壌
より有機物含有量が低く、粘土含有量が高い。さらに、粘土鉱物（イライトまたはハロイサイト）
が主要鉱物であったことから、3種類の土壌全てに多く含まれている石英砂とイライトを用いて
バッチ試験を行ったところ、石英砂ではほとんどの TYL が残存したのに対し、イライトと接触し
た TYL は迅速に減少した。これらの結果は、灰色低地土での TYL の急速な分解はイライトが寄与
している可能性を示唆している。 
 

 

0
20
40
60
80

100
120

0.5 1 3 7 15 30

分
配
率

[%
]

振とう期間 [days]

固相 液相

0

20

40

60

80

100

120

0.2 0.5 1 3 7 15 30

分
配
率

[%
]

振とう期間 [days]

固相 液相

0
20
40
60
80

100
120

0.2 0.5 1 3 7 15 30

分
配
率

[%
]

振とう期間 [days]

固相 液相

0

20

40

60

80

100

120

0.2 0.5 1 3 7 15 30

分
配
率

[%
]

振とう期間 [days]

固相 液相



（2）スルファメサジンの土壌中の挙動 
 黒ボク土では 25℃の方で SMZ の残存率が低く、分解が進んでいると考えられる。温度の差に
より残存率に違いが出たので、これは微生物による SMZ の分解の可能性があると考えられる。一
方、灰色低地土では時間とともに残存率は減少するが、温度による差は小さく、微生物以外の分
解の可能性がある。しかしながら TYL と同様にイライトでバッチ試験を行ったが、SMZ ではイラ
イトと接触しても残存率はほぼ 100％であったため、SMZ の分解は粘土鉱物の寄与は無視できる
と考えられる。 
 
（3）タイロシン分解生成物の藻類への生長阻害 
各実験条件での短期毒性試験から、生長速度μを求め、それらのデータを用いて、次式から各

条件での生長阻害率 Iを求めた。 

=
′

×100 (%) 

       : 対象区の平均生長速度 
       :  各濃度区の平均生長速度 
 
表-2 にそれぞれの条件における生長阻害率を
示す。TYL 濃度が同じであるイライト接触液と
CaCl2 溶液では生長阻害率に差はなかった(t 検
定、p > 0.05)ことから、今回の実験では TYL と
イライトが接触したことにより生じた分解生
成物による藻類への生長阻害は見られなかっ
た。したがって、TYL がイライトに接触し分解
した場合、藻類に対して生長阻害を生じない物
質になっている可能性を示唆している。 
 
 
 

表 2 各条件での生長阻害率 
  I (%) 
 イライト接触液 4.0 

条件 1 0.13 mg/L CaCl 溶液 4.5 
 1 mg/L CaCl 溶液 11.1 
 イライト接触液 40.9 

条件 2 1.97 mg/L CaCl 溶液 46.9 
 10 mg/L CaCl 溶液 74.8 
 イライト接触液 76.4 

条件 3 62.7 mg/L CaCl 溶液 78.6 
 100 mg/L CaCl 溶液 88.5 
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