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 家畜へ投与された抗菌剤の一部は排泄物中に排出される．そのため抗菌剤が畜産廃水と共に周辺の水環

境に流出し，水域生態系に悪影響を及ぼす可能性がある．本研究では，イライトまたはゼオライトを主要

粘土鉱物とする2種類の鉱物試料（Y-illite, M-Zeolite）との接触による溶液中及び養豚廃水中に添加した3
種類の抗菌剤の除去処理試験を行った．さらに処理水の安全性について，藻類R.subcapitataを用いた短期

毒性試験により検討した．その結果，M-Zeoliteの方がY-illiteよりも抗菌剤の除去速度が速いことが示され

た．また，タイロシンは吸着だけでなく分解も生じる可能性が示唆された．さらに，実際の養豚廃水を用

いた除去試験より，人工湿地の後段 にゼオライトでの接触処理を取り入れることで，より効率的に抗菌剤

が除去できることを明らかにした． 
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1.  はじめに 
 近年，家畜の成長促進や感染症予防のために動物用抗

菌剤が大量に使用されており，その販売量は令和元年で

842.7トンに及ぶ1)．家畜に投与された抗菌剤の一部は排

泄物中に排出されるため2),  3)，畜産廃水には抗菌剤が含

まれる．養豚廃水は主に活性汚泥法により浄化処理され

ているが4)，活性汚泥法では除去されない抗菌剤は処理

水と共に周辺の河川へ放出される．遠藤らはスクリーン

処理後及びラグーン処理後でもリンコマイシン，オキシ

テトラサイクリン（OTC），タイロシン（TYL）が検出

されたことを報告している5)．抗菌剤が周辺水域に流出

することにより，水域生態系に悪影響を及ぼす可能性が

懸念されている．一部の河川ではクラリスロマイシンの

環境中濃度/予測無影響濃度が1を超過しており，生態リ

スクの高さが示されている6)．したがって，水域生態系

の健全性確保のためには畜産廃水処理において抗菌剤を

適切に除去する必要がある．         
本研究では，畜産廃水中の抗菌剤除去法として粘土鉱

物による接触処理を検討した．小野寺らはTYLが土壌中

で分解し，その要因が土壌中のイライトとの接触である

ことを明らかにした7)．これはイライトの持つ固体酸触

媒としての機能であると考えられる8)．一方，粘土鉱物

の表面は負または正の電荷を有しているため，陽イオン

または陰イオンを吸着する9)．Songらはイライトと同じ

層状ケイ酸塩鉱物であるカオリナイトへのOTCの吸着動

態及び吸着等温線のデータから，OTCはカオリナイトの

粒子表面に単層で化学吸着することを示した10)．以上の

ことから粘土鉱物を用いることで吸着により，または触

媒作用による分解により溶液中抗菌剤を除去できると考

えられる． 
 本研究では，イライトが主要粘土鉱物である鉱物試料

（Y-illite）に加え，高い吸着能を持つ天然ゼオライトを

主成分とする鉱物試料（M-zeolite）を用いて TYL，OTC，
クロルテトラサイクリン（CTC）の3種類の抗菌剤の除

去を検討した．合成ゼオライトと天然ゼオライトはとも

に その結晶構造の違いにより様々な種類があり，アン

モニウムイオンや重金属等に高い吸着能を持つことから

廃水処理に利用されている．天然ゼオライトはコストも
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安く，その中でもモルデナイトとクリノプチロライトが

日本での産出量の点からも実用性に優れている．本研究

では天然ゼオライトであるモルデナイトを使用した．

TYLについては分解及び吸着除去，OTCとCTCについて

は吸着除去を想定した．まず，抗菌剤溶液を用いて粘土

鉱物との接触処理による除去速度を把握した．その後，

処理水の生態系への影響を評価するために，淡水緑藻

Raphidocelis subcapitataを用いた短期毒性試験を行った． 
実際の畜産廃水には懸濁物質や有機物が含まれており，

それらが鉱物による抗菌剤の除去を阻害する可能性があ

る．そこで，夾雑物の多い実廃水中で鉱物接触による抗

菌剤除去効果が発揮できるのかを確認するため，各抗菌

剤を添加した実際の養豚廃水を用いて除去処理を試みた． 
 
2.  実験方法 

 

(1)  使用材料 

 本研究で使用した粘土鉱物試料であるY-illite（粒径

0.042 − 0.051 mm）とM-zeolite（粒径0.4 − 1.0 mm）は日生ホ

ームと新東北化学工業からそれぞれ購入した．各粘土鉱

物試料の陽イオン交換容量（CEC），比表面積（SSA），

鉱物組成を表-111）に示す． 
対象抗菌剤はマクロライド系抗菌剤の1種であるTYL

に加え，テトラサイクリン系抗菌剤であるOTCとCTCの
3種類とした．各抗菌剤は標準品（富士フイルム和光純

薬）をメタノールで溶解して母液を作成し，母液を超純

水（オルガノ，PURELAB flex-UV）で希釈して実験に使

用した． 
 

(2) 溶液中抗菌剤の除去処理試験 

a)除去処理試験 

 粘土鉱物による抗菌剤除去性能の基礎的知見を得るた

めに,抗菌剤溶液での抗菌剤除去処理試験を行った. 本

実験ではバッチ法を用い，それぞれ3連で行った. 容器

に粘土鉱物試料を300 mg加え, 初期濃度を0.1～10 mg/Lの
範囲で5段階に調整した抗菌剤溶液を30 mL添加し（固液

比1 g: 100 mL）, 恒温室内で往復振とう機（TAITEC，ML-
10F）を用いて振とう（25 ℃, 150 rpm）した．容器はTYL
の場合にはガラス褐色沈殿管を用い, OTCとCTCの場合

にはガラスへの吸着を防ぐためPP製の遠沈管を用いた．

振とう時間はTYLの場合1 時間のみとし, OTCとCTCの場

合では0, 10, 30 分, 1, 3, 6, 24 時間とした．振とう後，3,000 
rpmで5 分間遠心分離（VIOLAMO，CENTRIFUGE 44315-
100）し, 上澄み液を採取した. 採取した上澄み液を孔径

0.3 μmのガラス繊維ろ紙（ADVANTEC, GF-75）でろ過し

た．予備実験により，ガラス繊維ろ紙へのOTCおよび

CTCの吸着は無視できることを確認している．ろ液中の

抗菌剤濃度を高速液体クロマトグラフ-タンデム質量分

析装置（LC：Waters，Acquity UPLC H-Class，MS/MS：
Waters，Xevo TQD）により測定した．分析条件を表-2に
示す．分析精度はCV3.5%であった．実験は粘土鉱物試

料を加えない条件も同様に行った．次式より 除去率（%）

を算出した. 

   除去率 (%) =
𝐶0 − 𝐶𝑡

𝐶0

× 100       (1) 

   C0: 初期抗菌剤濃度（mg/L） 

   Ct: ろ液中抗菌剤濃度（mg/L） 

 

b)タイロシンの鉱物への吸着確認試験 

 TYLのpKaは7.1であり，中性付近では一部が陽イオン

となる12)．従って，陽イオンとして存在するTYLが負に

帯電している粘土鉱物表面に陽イオン交換反応により吸

着する可能性がある．そこでTYLの鉱物への吸着確認試

験を行った． 陽イオン交換反応で吸着している物質の

抽出法として，Rigolら13）が提案している0.05 mol/Lの
CaCl2による方法を用いた．陽イオン交換反応で吸着し

ている物質はCaCl2溶液と混合することでCa2+イオンと 
 

表-1 粘土鉱物の理化学特性 

 

 
表-2 LC-MS/MSの分析条件 

 
 

CEC
(cmol/kg)

SSA
(m2/g)

組成

イライト 14.7 %
モンモリナイト 4.5 %

石英　33.8 %
長石 47 %

モルデナイト 88.4 %
石英 11.6 %

M-zeolite

9.579Y-illite

57.683

Column Water Acuity UPLC BEH C18(1.7 μm)
Colum size 2.1 mm I.D. × 50 mm length
Colum temperature 30 °C
Mobile phase A: 0.005% formic acid in H2O

B: Methanol
Flow rate 0.4 mL/h
Injection dose 1 μL
Detection ES, positive ions

Precursor ion
TYL: 916.50 m/z
OTC: 461.30 m/z
CTC: 479.02 m/z

Product ion
TYL:  101.10 m/z, 174.10 m/z
OTC: 426.30 m/z, 443.40 m/z
CTC: 444.05 m/z, 462.06 m/z

Capillary voltage 2,000 V
Cone gas flow 50 L/h
Desolvation gas flow 1,200 L/h
Desolvation temperature 600 °C
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表-3 試験液の濃度条件 

 

 
交換し液中に溶出するため，溶出したTYL量を測定する

ことで，陽イオン交換反応により吸着していたTYL量を

把握した．ガラス褐色沈殿管に粘土鉱物を300 mg加え, 
10 mg/LのTYL溶液を30 mL添加し，恒温室内で1 時間振と

う（25 ℃, 150 rpm）した．その後, 遠心分離（3,000 rpm, 5 
分）し, 上澄み液を全てろ過し, ろ液中のTYL濃度をLC-
MS/MSにより測定した．液相中に残存したTYLの割合

（残存率）を(2)式より算出した． 

残存率(％) =
液相中に残存したTYL 量(mg)

初期TYL 量(mg)
× 100           (2) 

 

上澄み液を採取した後のガラス褐色沈殿管に0.05 mol/Lの
CaCl2（富士フイルム和光純薬）溶液を30 mL添加し, 再度

1 時間振とう（25 ℃, 125 rpm）することで，陽イオン交

換反応により吸着していたTYLを液相へ抽出した．その

後, 遠心分離し, 上澄み液をろ過したろ液中のTYL濃度を

LC-MS/MSにより測定した．(3)式により吸着率 （%）を

算出した. 

  吸着率 (%) =
鉱物からの抽出量(mg)

初期TYL 量(mg)
× 100             (3) 

 
(3)処理水の安全性評価（短期毒性試験） 

 OECDのテストガイドライン「藻類生長阻害試験」14)

に基づいた短期毒性試験を用い，鉱物による除去処理を

施した処理水について藻類に対する生態毒性を評価した．

本試験では, 国立環境研究所微生物系統保存施設から入

手したRaphidocelis Subcapitata （NIES-35）をC培地で培養

して使用した.  
10 mg/Lの各抗菌剤溶液を固液比1 g: 100 mLで各粘土鉱

物試料と混合した．TYLの場合は1時間, OTCとCTCの場

合は6 時間振とうした後のろ液（孔径0.3 μmのガラス繊

維ろ紙）を処理水として試験に用いた．処理水中の抗菌

剤濃度を表-3に示す．試験では処理水とcontrolの他, 濃度

を3段階に設定した各抗菌剤溶液（表-3）の計6条件の試

験液を用いた．試験液にC培地とR. Subcapitataの培養液を

添加し, 表-4に示す試験条件に従い静置培養した. 試験中

は経時的に試料を採取し, システム顕微鏡（OLYMPUS, 
BX51）, 及びプランクトン計数板（松浪硝子工業，MPC-
200）を用いて細胞数を計数した． 

 

表-4 短期毒性試験の試験条件 

 

 
表-5 養豚廃水の水質特性 

 

 
(4)養豚廃水中抗菌剤の除去処理試験 

 (2)a)の実験の結果より，鉱物試料との接触により溶

液中の抗菌剤を除去できた．一方で夾雑物の多い実廃水

中では，鉱物表面に溶存有機物などが吸着し，抗菌剤除

去効果が低減することが考えられる．そこで，実際の養

豚廃水を用いて抗菌剤の除去処理を行った． 
岩手県内の養豚場から養豚廃水を採取した．本養豚場

は廃水処理として人工湿地を採用している．本実験で使

用した養豚廃水は，人工湿地に流入する前の流入水, 及

び人工湿地での処理後の放流水の2種類を孔径0.3 μmのガ

ラス繊維ろ紙でろ過したろ液である. 流入水及び放流水

の水質特性を表-5に示す．溶存有機態炭素（DOC）を全

有機体炭素計（Shimadzu，TOC-VCSH），pHをpH計

（HORIBA，LAQUA twin）で，電気伝導度（EC）を電

気伝導度計（HORIBA，LAQUA twin）で測定した．流入

水と放流水の濃度が0.5, 1, 5 mg/Lとなるように抗菌剤を添

加し，抗菌剤含有廃水を作成した．各廃水を固液比1 g: 
100 mLで各粘土鉱物試料と混合した．恒温室内で1 時間

振とう（25 ℃, 150 rpm）した後, 遠心分離（3,000 rpm, 5 分）

し, 上澄み液をろ過した．ろ液を適宜希釈し，抗菌剤濃

度をLC-MS/MSにより測定した．廃水試料は夾雑物が多

いため，試料の希釈や分析値の補正を行うことで，マト

リックス効果による測定値の低減を回避した． (1)式よ

り除去率（%）を算出した. 
 

3.  結果と考察 

 

(1) 溶液中抗菌剤の除去処理試験 

a)除去処理試験 

図-1に溶液中のTYL除去率を示す．1時間の接触処理

で，各粘土鉱物試料による溶液中のTYL除去率は5 mg/L
以下の濃度条件では93 %以上となり，濃度による除去率

Y-illite M-zeolite
TYL 1.20 0.14
OTC 1.00 1.20
CTC 0.95 0.05

処理水中抗菌剤濃度（mg/L）

0.1，1.0，10.0
0.1，1.0，2.0
0.1，1.0，5.0

試験液の設定濃度

（mg/L）
暴露方式 静置培養

暴露期間 72時間

連数 各濃度条件において4連
初期藻類量 5×103 cells/mL

培地 C培地 (pH 7.5)
試験温度 23℃±2℃

照明 72時間明期(60~120 μmol/m2/s)

DOC (g/L) pH EC (mS/cm)
流入水 1.26 8.69 16.50
放流水 0.20 7.82 8.90
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の変化は見られず，10 mg/Lでは数 %の減少が見られた．

また，両鉱物試料でTYLの除去率の差は見られなかった．  
図-2～図-3に溶液中のOTCの除去率を，図-4～図-5に

溶液中のCTCの除去率を示す．OTCの場合，1時間の鉱

物接触による除去率はY-illiteで45 %以上，M-Zeoliteで91 %
以上であった．またCTCの場合では，1時間の鉱物接触

による除去率はY-illiteで59 %以上，M-Zeoliteで77 %以上で

あり，どちらの抗菌剤においてもY-illiteよりM-Zeoliteの
方が除去率が高いことが示された．  
本処理法の実用化に向けては，初期抗菌剤濃度による

除去速度の変化を明確にすることが有用である．そこで， 
1時間接触処理を行った場合での結果を用い，各粘土鉱

物試料による抗菌剤の除去速度r（mg/L/min）を式(4)よ
り算出した． 

         𝑟 =
𝐶0 − 𝐶𝑡

𝑡
            (4) 

 

ここで， t は処理時間（60 min）を示す． 
図-6に初期濃度に対する抗菌剤の除去速度を示す．除

去速度と初期濃度の関係を次式に示す零次反応式に当て

はめた． 

  𝑟 = 𝑘0 ∙ 𝐶0            (5) 

 

ここで k0は速度定数（min-1）である．表-6に各条件での

k0値と決定係数（R2）を示す．OTC 溶液の Y-illiteでの処

理については6 mg/L以下で，他の条件では全ての濃度範

囲で(5)式に高いR2値で適合した．抗菌剤ごとに k0値を比

較すると，Y-illiteでの k0値は抗菌剤濃度が 6 mg/L以下で

はTYL，OTC，CTCの順であったことから，各抗菌剤濃

度に対する除去速度はTYL > OTC > CTCだが，抗菌剤濃

度が 6 mg/L以上では，除去速度はTYL > CTC > OTCであ

った．一方M-Zeoliteでは全濃度範囲で k0値はTYL = OTC 
> CTC であった．除去速度は，どの抗菌剤においてもイ

ライトよりもゼオライトの方が高い値となっている． 
 

 
図-1 各粘土鉱物試料による溶液中のTYL除去率 

（エラーバーは標準偏差を示す．） 
 

 
図-2 Y-illiteによる溶液中のOTC除去率 
（エラーバーは標準偏差を示す．） 

 

 
図-3 M-Zeoliteによる溶液中のOTC除去率 
（エラーバーは標準偏差を示す．） 

 

 

図-4 Y-illiteによる溶液中のCTC除去率 
（エラーバーは標準偏差を示す．） 

 

 
図-5 M-Zeoliteによる溶液中のCTC除去率 
（エラーバーは標準偏差を示す．） 
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図-6 粘土鉱物による抗菌剤の除去速度 （左列：Y-illite，右列：M-Zeolite） 

（エラーバーは標準偏差を示す．） 
◇：溶液，〇：養豚廃水流入水，□：養豚廃水放流水 
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 また，全ての抗菌剤についてM-zeoliteの方がY-illiteよ
りもk0値が高かった．一般的に粒径が小さい方が吸着速

度が速いが，M-zeoliteはY-illiteより粒径が10倍程度大きい

にもかかわらず除去速度が速いことが示された．しかし

ながら一方で，M-zeoliteのモルデナイト含有量が88%に

対してY-illite中のイライト含有量は14.7%であり，両鉱物

試料を比較すると質量比ではモルデナイトの方がイライ

トより6倍多い．したがって，イライト含有量がより高

いイライト鉱物を入手することができれば，イライトを

用いた場合の除去速度の増加が期待できる． 
 
(1) – b） タイロシンの鉱物への吸着確認実験 

 図-7に鉱物接触後のTYLの存在割合を示す．除去率か

ら吸着率を差し引いた分を消失率とした．両鉱物とも

TYLの残存率は0.3 %未満と液相からはほとんど除去され

ており，(1)a)の結果より除去率が高かった．吸着率は，

Y-illiteでは26%，M-zoliteでは0.3%であった．イライトと

同じ層状ケイ酸塩鉱物であるカオリナイトでは，TYLの
主要な吸着メカニズムは陽イオン交換反応と疎水性相互

作用であることから15），イライトも同様のメカニズム

での吸着が考えられる．本実験条件では液中のpHが5.55
～6.92であり，TYLのほとんどが陽イオンで存在し，わ

ずかに非荷電分子として存在していたと考えられる．

CaCl2を用いて抽出した結果，Y-illiteと接触させた場合は，

26%のTYLが陽イオン交換反応により吸着している事が

示された．それに対して，メタノールではY-illiteから

TYLが殆ど抽出できないことから7），疎水性相互作用に

よる吸着は少ないと考えられる．以上のことから，イラ

イトへは一部陽イオン交換反応によるTYLの吸着が生じ

るが，約73 %はイオン交換および疎水性相互作用以外の

メカニズムで吸着している，またはTYLが分解した可能

性がある．Kamedaらは黄砂に含まれる粘土鉱物との接

触により急速にピレンがニトロピレンに変化することを

報告しているが16)，イライトは黄砂の主要な二次鉱物で

あり17），ピレンの変化はイライトが関与している可能

性がある．イライトはその表面に触媒活性を持つことが

知られており18），TYLは加水分解することで別の物質に

なる19)ことから，鉱物と接触することでTYLが分解する

ことが考えられる． 
  ゼオライトもイライトと同様に陽イオン交換能を持

ち，また疎水性物質も吸着する20）ことから，TYLの吸着

メカニズムとしてイオン交換反応と疎水性相互作用によ

る吸着が考えられる．一部のTYLが疎水性相互作用およ

び他のメカニズムにより吸着していることが考えられる

が，液中でTYLのほとんどが陽イオンで存在しているに

もかかわらず，CaCl2による抽出の結果，ゼオライトへ

陽イオン交換反応により吸着していたTYLは0.3 %とわず 

 
図-7 鉱物接触後のTYLの存在割合 
（エラーバーは標準偏差を示す．） 

 
かであった． イライトだけでなく，ゼオライトも固体

酸触媒の性質を持つため21)，ゼオライトと接触すること

でもTYLが分解することが考えられる．今後は，鉱物に

よる繰り返し除去実験や分解生成物の分析を行うことで

TYLの分解性を明らかにする必要がある． 
 
(2) 処理水の安全性評価（短期毒性試験） 

図-8にTYLの場合での相対細胞濃度の経時変化を示す．

抗菌剤溶液では，TYL濃度の増加とともに相対細胞濃度

の増加速度は減少した．M-Zeolite処理液は，TYLの残留

濃度が0.14 mg/Lであり，同程度の濃度（0.1 mg/L）の抗

菌剤溶液と同様の増殖曲線を描いた．一方，Y-illite処理

液はTYLの残留濃度が1.24 mg/Lであるが，1 mg/LのTYL
溶液よりも顕著に相対細胞濃度が低く，さらに10 mg/L
のTYL溶液と同様の増殖曲線を描いた．このことは，

M-Zeolite接触により分解したTYL分解生成物が液相中に

存在している場合であってもその分解生成物は

R.subcaputataへ生長阻害を生じさせないのに対し，Y-illite
で処理した場合の分解生成物はR.subcaputata に対して

TYLと同程度の生態毒性を有することが示唆された． 
 処理液の藻類への生態毒性を考察するため，生長速度

の差が顕著に表れている24時間から72時間の範囲につい

て次式を用いて比生長速度μ（min-1）を求めた. 

      𝜇 =
ln𝑁72 − ln𝑁24

(72 − 24) × 60
                  (4) 

 
ここで， N24 と N72とはそれぞれ 24時間，72時間の相対

細胞濃度（-）である．図-9に各条件の抗菌剤濃度とμ値
の関係を抗菌剤の種類ごとに示す．各実験条件の μ値に

ついて，統計解析ソフト JMP（SAS社）を用い，一元配

置の分散分析を行った後，Tukey-KramerのHSD検定を行

った．TYLの場合，M-Zeolite接触処理液の μ値は Control
や 0.1 mg/LのTYL溶液と差がない（ p  >  0.01）一方，Y-
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阻害影響は 10 mg/L と同程度であることが示された．

TYL は環境中で分解し，タイロシン B（desmycosin）, タ
イロシン A-Aldol，タイロシン D（ relomycin），

dihydrodesmycosin を生成することが報告されている 19）．

TYLの加水分解により生成する desmycosinは疎水性であ

り，粒子表面が負に帯電している粘土鉱物には吸着しに

くく液相中に存在する可能性が考えられる．加えて，

desmycosin は急性水生毒性に関する情報はないものの，

慢性水生毒性を有する 22)．以上のことから，イライトに

よりタイロシンは分解するが，その分解生成物が液相に

存在し，藻類への生長阻害を引き起こす可能性が考えら

れる．一方，ゼオライトはフェノールのような疎水性物

質も吸着することが知られており 20)，分解されたとして

も分解生成物を吸着するため，処理液では藻類の生長阻

害が見られないと考えられる． 
OTCとCTCでは，M-Zeolite処理でもY-illite処理でもそ

の処理液の μ値は処理液に残留した抗菌剤濃度と同程度

の濃度の抗菌剤溶液で得られた μ値と差はないことから，

OTC と CTC は分解ではなく吸着により液相から除去さ

れていることを示唆している．これは，テトラサイクリ

ンがイライトの外表面へ吸着するという Changら 23)の報

告と一致している． 
 

(3) 養豚廃水中抗菌剤の除去処理試験 

図-6に抗菌剤濃度による養豚廃水中抗菌剤の除去速度

の変化を示し，表-6に各鉱物および抗菌剤でのk0値とR2

を示す．ほとんどの条件で (5)式に高い決定係数で適合

した．TYLをY-illiteで処理した場合については，流入水

ではほとんどTYLが除去できなかったことから(5)式に適

合せず，また放流水では1 mg/L以下でのみ適合した．Y-
illiteでの放流水中TYLのk0値はM-Zeoliteの方が高かった． 

鉱物試料毎にk0値を比較すると，全体的にM-Zeoliteの
方がY-illiteよりもk0値が高く，各抗菌剤濃度に対してM-
Zeolite の方が速い除去速度を示した．また，溶液，流入

水および放流水で比較すると，TYLのY-illite処理以外の

条件では k0値は溶液 > 放流水 > 流入水の順であり，特に

TYL の M-Zeolite での処理と OTC の両鉱物での処理では，

流入水において k0 値が著しく低下した．各溶液の DOC
は溶液＜放流水＜流入水の順である（表-5）ことから，

溶存有機物が粘土鉱物表面に吸着する 19)ことで抗菌剤と

の接触を阻害し，除去速度を低減したと考えられる．一

方で OTC では，流入水に加えて放流水であっても溶液

の場合よりも除去速度は低くなった．CTC と OTC は同

じテトラサイクリン系の抗菌剤であるが，鉱物との接触

による挙動が異なり，CTCの方が除去しやすいことが示

された．Yu らはアルミベースの金属有機構造体-グラフ

ァイト酸化物への最大吸着量はCTCの方がOTCより高 
 

 
図-8 相対細胞濃度の経時変化（TYL） 

（エラーバーは標準偏差を示す．） 
 

 

 

 
図-9 抗菌剤濃度とμの関係（○：抗菌剤溶液， 

□：M-Zeolite処理液，◇Y-illite処理液） 

（エラーバーは標準偏差を示す．） 
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いことを示している 24)．溶液中では OTC の方が k0値が

高かったが，夾雑物が多い廃水中では CTC の方が OTC
より比較的吸着されやすい構造を持っていると考えられ

る． 
以上の結果から，養豚廃水中の抗菌剤の除去について

はM-Zeoliteの方がY-illiteよりも除去速度が速く，また人

工湿地の処理を実施している農場の場合，ゼオライトに

よる処理を人工湿地の後段処理として実施することで本

処理での抗菌剤除去が期待できる． 
 

4.  結論 

 
本研究では，2種類の粘土鉱物試料を用いて溶液中及

び養豚廃水中に添加した3種類の抗菌剤の除去処理試験

を行った．さらに処理水の安全性について，藻類を用い

た短期毒性試験により評価した． 
 溶液中の抗菌剤除去処理試験の結果，Y-illiteよりもM-
Zeoliteを使用する方が除去速度が速いことが明らかにな

った．また，TYLの粘土鉱物への吸着は少ないことに加

え，Y-illiteでTYL溶液を処理した液は，藻類に対して処

理前のTYL溶液と同程度の生長阻害が見られた．これら

の結果を踏まえると，粘土鉱物によるTYLの除去は吸着

だけではなく分解も生じている可能性がある．一方，

OTC及びCTCの処理液は残留抗菌剤濃度に対応した生長

阻害が見られたことに加え，既存の研究からも示されて

いるように粘土鉱物によるOTC及びCTCの除去メカニズ

ムは吸着であることが示された．  
 さらに，養豚廃水中抗菌剤除去処理試験の結果，Y-
illiteよりもM-Zeoliteを使用した方が除去速度が速い結果

となった．廃水処理に使用する際には粉体よりも粒状の

方が利用しやすい．イライトは粉体での流通が一般的で

あるのに対し，モルデナイトは様々な粒径で流通してい

ることから，実際の廃水中の抗菌剤処理においてはモル

デナイトの方が採用しやすいと考えられる．OTCとCTC
は同じテトラサイクリン系抗菌剤であるが，CTCの方が

除去速度が速いことが示された．また，流入水中よりも

放流水中の抗菌剤の方が除去されやすいため，人工湿地

で廃水処理を実施している場合は，人工湿地の後段にゼ

オライトでの接触処理工程を設置することで高い抗菌剤

除去効果が期待できる．実際に人工湿地の後段に本処理

設備を設置する場合には，除去効果の持続性や除去処理

におけるメンテナンス方法について検討していく必要が

ある． 
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Removal characteristics of antibiotics in livestock wastewater  

by contact treatment with clay minerals 
 

Taisei Kobayashi, Sogo Okumura, Harutaka Saito, Nao Ishikawa, Makoto Sasamoto, 
and Ayumi Ito 

 
 

  Certain antibiotics administered to livestock are released in their excrement. Therefore, antibiotics may 
combine with livestock wastewater and enter the surrounding water environment, affecting the aquatic 
ecosystem. In this study, we investigated antibiotics removal from aqueous solution  and swine wastewater  
via contact with clay minerals (zeolite, illite). Furthermore, the safety of the treated water was investigated 
by a short-term toxicity test using a green alga R. subcapitata. It was observed that zeolite had a higher 
antibiotics removal rate than illite. Additionally, it was suggested that the removal of tylosin may involve 
degradation and adsorption. Furthermore, the experimental results of antibiotic removal from swine 
wastewater indicated that antibiotics can be efficiently eliminated by incorporating the contact treatment 
using zeolite, after its treatment in constructed wetlands. 
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