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研究成果の概要（和文）：感染症流行時に酪農関連施設周辺の土壌に散布される各種消毒剤のうち、塩素系消毒
薬散布による有害な反応副生成物について、当該物質散布後の挙動に寄与する因子として、温度変化や紫外線、
さらに降雨による影響を変異原性検出を指標に調べた。その結果、温度については夏場、冬場の温度下での3か
月間における顕著な低下は認められなかった。また降雨の影響を調べたカラム試験では副生成物の水への溶出が
確認され、さらに野外試験での結果から、表層の変異原性を示す反応生成物は降雨と共に地下に浸透することで
表層の変異原性が低下することが示唆され、生成された変異原性物質には、ジクロロ酢酸、トリクロロ酢酸など
が認められた。

研究成果の概要（英文）：Among various disinfectants sprayed on the soil around livestock-related 
facilities during the occurrences of an infectious disease, harmfully reactive by-products caused by
 chlorine-based disinfectants were investigated. As factors contributing to the behaviors of the 
reactive products after spraying the concerned substances, the effects of temperature changes, 
ultraviolet rays, and rainfalls were measured by the detection of mutagenicity. As a result, no 
significant decrease in mutagenicity was observed for three months under the temperature conditions 
of summer and winter. In addition, in a column test investigating the effects of rainfall, it was 
confirmed that reactive by-products were eluted in water. Furthermore, the results of field tests 
suggest that the amount of mutant progenitor on the ground surface decreases as it penetrates 
underground due to rainfall. It is found / noted that the mutable substances produced contained 
dichloroacetic acid and trichloroacetic acid.

研究分野：環境衛生

キーワード： 塩素系消毒剤　土壌　変異原性　温度環境　降水　microsuspension法
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究結果から、塩素系消毒剤の土壌への利用は土壌にすでに存在する物質等との反応により変異原性物質が産
生されること、その残留は高温環境下、低温環境下においても3か月を超える期間は残存すること、また、降雨
により地下浸透が起こりうることから、副生成物の地下水への混入等についても懸念される。よって、消毒剤を
感染症の予防に土壌等に使用する場合には、アルカリ系消毒剤等を優先することが推奨される。

※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、研究者個人に帰属します。



１．研究開始当初の背景 

頻繁に発生する鳥インフルエンザ等のウィルス性感染症の発生や口蹄疫などの重大な感染症は周辺諸国か

ら報告されており，再び日本国内へのウィルス侵入の危険性が拭えないことから，人への感染を含めた感染症

の脅威は続いている。これらの感染症対策の主なものの 1 つに消毒剤による施設内や周辺の大規模な消毒があ

り，その使用の有効性が認められている。現在，感染症の発生が報告されると発生地域や当該施設だけでなく，

周辺の地域においても原因微生物の侵入を阻止するため消毒剤は幅広く使用されている。一方，消毒剤が対象

以外の周辺環境に使用された場合，その影響には不明な点も多い。今後も感染症が発生した場合，大量の消毒

剤が周辺地域や道路等にも散布されることが予想されるため，環境への配慮も必要となる。野外における消毒

薬の使用により，特に土壌中で副生成物が生成された場合には移動がないため，一定期間残存する可能性は否

定できない。一方で土壌表層は降水，風，紫外線，気温等の自然的要因の影響を絶えず受けることから，土壌

環境における副生成物の挙動にこれらの物理的環境条件が関与する可能性が高いが，その実態には不明である。

そのため実験室内や野外試験などを行い，副生成物の挙動を明らかにしていく必要がある。 

 

２．研究目的 

環境中での消毒副生成物の問題は，水道水で起きることが数多く報告され，よく知られているが，浄水場で

は大量の塩素剤を添加した結果，水道水中に元来含まれている有機物と添加した塩素剤による反応で消毒副生

成物[トリハロメタン類（THMs）に代表される多くの有機ハロゲン化合物]が生成されている。生成の原因には，

原水中に含まれるフミン酸，フルボ酸などの物質があり，これらと塩素が反応することで生成するクロロホル

ムなどの消毒副生成物が変異原性を示していることが指摘され，人体への影響が懸念されている。消毒副生成

物の前駆物質であるフミン酸，フルボ酸などの物質は土壌中にも含まれており，これらの物質と塩素系消毒剤

散布後の過程で副生成物が変異原性を有することも想定されることから，本研究では塩素系消毒剤を対象に，

関東で分布率の高い 3 土壌を対象に，実験室内おいて同消毒剤副生成物の消長について変異原性検出を指標に

夏と冬の温度下で一定期間確認すると共に，紫外線による影響，さらに野外試験において地下浸透実験等も行

い，消毒副生成物の挙動の把握，また機器分析による主たる変異原性物質の同定を試み，その実態を明らかに

することを目的とする。 

 

３．研究の方法 

関東エリアから 3 種類の土壌をそれぞれ異なった地域で 2 か所ずつ採取し，採取した土壌個々に塩素系消毒

剤を散布し，乾燥後に抽出に供した。 

塩素系消毒剤の散布によって生成された土壌中の副生成物の消長に及ぼす物理的環境の影響に関する研究

では，温度や紫外線の影響を調べるため，室内に設定した各温度下(4℃，30℃)および紫外線灯を用いた紫外

線照射下で定期的に各土壌の一部を採取しながら最終的には 3 か月間まで採取を行った。 地下浸透のモデル

実験では，ガラス製カラムを用い，各土壌に対して 2 本のガラス製カラムに同じ土壌を同量入れた後，塩素系

消毒剤を添加し，一方のカラムはそのまま放置，他方のカラムには蒸留水(以下，水)を一定量添加した。野外

での地下浸透試験では 3 本のステンレス製筒を施設内の敷地に等間隔で立て(写真)，筒内に塩素系消毒剤を一

定量添加して放置後，3 か月分の降水量相当の水を分割して定期的に上から注ぎ，放置してから筒横の土壌を

縦方向に掘り下げ，筒下の土壌を深さ別に横から 20 ㎝間隔で採取した。地下浸透の検討とは別に野外におけ

る消毒副生成物の挙動を調べるため，施設内の別の場所に一定の区画 2 か所を確保し，区画内の土壌表層に塩



素系消毒剤を同量散布して定期的に 1 年後まで表層の一部を採取した。採取した各土壌はアセトンを抽出溶媒

とする超音波抽出法で抽出し，濃縮液を濾過滅菌した後に窒素ガスで溶媒のみを留去し，変異原性試験当日ま

で－80℃で保存した。変異原性測定は Ames 法の高感度法である microsuspension 法を用いた。試験菌株には

Salmonella Typhimurium TA98 株および TA100 株を使用し，S9mix 添加および無添加条件下で測定した。機器

分析用の試料調製は，塩素系消毒剤処理土壌を水抽出し，ろ過後，pH を 2 に調整し，過飽和の状態まで塩化ナ

トリウムを加え，tert-Butyl-methyl ether で抽出したものを LC-MS/MS (LC800; ジーエルサイエンス社製, 

3200QTRAP; AB サイエックス社製)による Q1 SCAN 測定および GC/MS(GC6890/5973MSD; Agilent technologies

社製)による SCAN 測定を行った。LC-MS/MS Q1 SCAN 測定はエレクトロスプレーイオン化により SCAN Range; 

m/z 30-300 とした。GC/MSによる SCAN 測定は電子衝突イオン化法により SCAN Range を m/z 50-500 とした。 

 

４．研究成果 

今回，試験に供した 6 土壌ともに塩素系消毒薬散布未処理時に変異原性試験に供した結果，変異原性はすべ

て陰性であった。 

まず塩素系消毒剤を散布され生成された副生成物の変異原性の消長に及ぼす物理的条件の影響についても 6

土壌で検討した。その結果の一部を Fig.1 に示す。 

 

 

 

 

Fig.１から，低温条件下(4℃)で変異原性の消長は多少の変動はあるものの，全ての試験系で顕著な低下は

認められず，冬場における塩素系消毒剤散布の影響は一定期間維持されることが示唆された。また，紫外線照

射(250nm)下では散布直後に変異原性は高くなり，1 か月目で低下はするものの，その後は大きな変化は認めら

れなかった。 

 

Table. 1  Mutagenicity up to 3 months after soil application of chlorine fungicides under various conditions.

month

 S9mix(-)     S9mix(+)      S9mix(-) S9mix(+) S9mix(-) S9mix(+) S9mix(-) S9mix(+) S9mix(-) S9mix(+) S9mix(-) S9mix(+)

0 1458±1045     873±1111     1064±692 187 ± 86 1413±973   834 ±1124 778±413  153 ± 40   1610±1041 870±845 932±445 185±88

1  1475 ± 794     578 ± 522       834±568  206±146 1006±684    685 ±  930 993±911  166±124    794 ± 606 249±203 579±503   78±51

2  1240 ± 654     592 ± 420     1205±619  184±102 1033±933     279 ±  292 632±440  171±169     940± 864 426±283 546±455 113±59

3 1691±2043 　505 ± 354       975±756  207±144   811±598     392 ±  290  662±600   116 ± 80     940 ±755  578±427 816±760 137±78

TA100 TA98 TA100 TA98

4℃ 30℃  UV irradiation(260nm)

TA100 TA98

Fig.1  The mutagenicity of chlorine-based disinfectant (revertants/g) until three months after spraying. 



 

Table １には 6 土壌の試験結果の平均値および標準偏差を示してある。今回の結果から，夏場および冬場に

おいても散布後 3 か月間では変動はあるものの，顕著な低下は認めにくく，生成された変異原性物質は一定期

間残留する可能性が示唆された。 

これらの土壌を用いて行った地下浸透に関するカラム試験では，両カラム内土壌の変異原性試験結果におい

て，水を添加した場合に変異原性の減少が認められ，また通過した水を回収した溶媒抽出物から高い変異原性

が検出されたことから，副生成物の水への溶出が示唆された。 

野外における土壌消毒剤副生成物の地下浸透試験では，副生成物の変異原性は深度によって差はあるものの，

特に高い変異原性を示した S9mix 無添加条件下において，両菌株共に水添加前後の表層における変異原性の低

下が顕著であったことから，水の地下への浸透に伴い，副生成物の一部が表層から移動することが認められた。

これらの結果により，表層の副生成物の挙動に降水の影響があることが示唆された。  

副生成物の消長に関する試験では，表層土壌における副生成物の変異原性は，散布後１週間の経過で大幅に

低下した。この間に降水量が約 50mm あったこと，気温と日照時間との関連性は特に認められず不明であるが，

変異原性の大幅な低下にはカラム試験や野外試験の結果を考慮すると，降水が関与した可能性が示唆された。 

散布後は 1 年間経過しても変異原性の消失には至らなかったことから，散布による土壌への影響は長期に亘

る可能性も示唆された。 

これらの結果から，塩素系消毒剤を土壌に散布すると，変異原性を示す副生成物について，機器分析による

物質の同定を行った。生成された変異原性物質は水溶性であることが考えられたため，まず，LC-MS/MS による

Q1 SCAN 測定を行なったところ，塩素系化合物と考えられるスペクトルパターンが認められた。そこで，同じ

試料を GC/MS による SCAN 測定を行い，ライブラリーリサーチによる含有成分を推定した。その結果，塩素系

化合物が数多く検出され，その中でも遺伝毒性が認められたり，疑われる物質で，かつ生成量が多いものとし

て，ジクロロ酢酸，トリクロロ酢酸などが検出された。(Fig.2) 
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Fig.2 Comparison of products with and without chlorination of Andosols in Kanagawa 

    A: Products with chlorination  B: Products without chlorination 
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