
 1.　は じ め に

産業の発展とともに生活や産業活動に必要な様々な有
機物質が創造され，多量に生産かつ消費され，最終的に
環境中へと放出されてきた。これらの物質の中には毒性
が強く，難分解性で長期間環境中に残存するものも数多
く含まれており，人体に有害であるだけでなく生態系に
も大きな影響を及ぼすことが懸念されている。

1996年に，Colborn らがその著書“Our Stolen Future
（奪われし未来）”により，有機物質の中にはヒトや動物
の内分泌系をかく乱する作用を有しているものがあり，
ヒトの健康だけでなく生態系にも悪影響を与える恐れ
があることを世界に警告した3)。これを機に，世界各国で
この内分泌かく乱化学物質に対する研究・調査が行わ
れた。日本においても1998年に「環境ホルモン戦略計画 
SPEED’98」が発表され，環境庁により内分泌かく乱作用
を有する疑いがある約67種類の有機物質が示された。そ
の中の主なものの構造を図 1 に示す。これらの中にはプ
ラスチック可塑剤として使われている phthalate ester 類，
ポリカーボネイト製品の原料である bisphenol A (BPA)，
非イオン性界面活性剤の分解生成物である nonylphenol 
(NP) や p-tert-octylphenol などの alkylphenol 類など我々
が日常生活に用いている物質も含まれている。平成11年
度に旧環境庁が行った内分泌かく乱化学物質の環境実態
調査では，phthalate ester 類や BPA, NP などが河川や湖
沼の水や底質から高い頻度で検出されている11)。また，
dioxin 類などの非意図的生成物質も環境中で検出されて
いる12)。これら内分泌かく乱化学物質は，魚類で観察さ
れるオスのメス化，貝類におけるインポセックスなどの

原因物質として考えられており，我々ヒトの健康に対す
る悪影響も懸念されている。従って，このような影響を
低減するための対策が必要であり，内分泌かく乱化学物
質による環境汚染に対する効果的な処理技術の開発・導
入は，他の環境汚染対策と同様に非常に重要な課題であ
る。近年，有害有機物質の処理において注目されている
微生物を用いた環境浄化技術，いわゆる bioremediation 
技術を内分泌かく乱化学物質の処理に利用することが検
討されている。そこで本総説では，現在，環境汚染が問
題となっている NP, BPA, phthalate ester 類，dioxin 類な
どに対する従属栄養微生物の分解機構や環境浄化への応
用の可能性について最近の研究を紹介し，さらに光独立
栄養微生物である微細藻類を用いた内分泌かく乱化学物
質の処理に関する我々の研究について述べる。

2.　従属栄養微生物による内分泌かく乱化学物質の分解

内分泌かく乱化学物質による環境汚染と，その生態系
やヒトへの危険性が世界的に認識されて以来，多くの研
究者により，これら内分泌かく乱化学物質に対して分解・
資化能を持つ微生物が単離され，その分解能や分解機構
について研究が行われてきた。そこで，まずバクテリア
などの従属栄養微生物による内分泌かく乱化学物質の分
解について紹介する。

2.1.　Nonylphenol

環境中において検出される NP は，非イオン性界面活
性剤である nonylphenol ethoxylate が，環境中や排水処
理施設で図 2 に示すような微生物分解を受けることによ
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図 1 ．Nonylphenol, bisphenol A, phthalate ester 類，polychlorodibenzofuran 類と dibenzo-p-dioxin 類の化学構造。

図 2 ．Alkylphenol polyethoxylate からの alkylphenol の生成機構5)。
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り生成される物質であることが知られている5)。NP は，
その親化合物である nonylphenol ethoxylate に比べて，
非常に生物分解を受けにくく，特に嫌気条件下ではほと
んど分解されない42)。最近の研究で NP に対して分解能
を持つ微生物株がいくつか報告されている。Fujii らは，
東京都内の下水処理施設の排水中から，NP を炭素源と
して増殖できるグラム陰性細菌S株の単離に成功した4)。
この株は，生理学的，生化学的そして遺伝子的な解析か
ら Sphingomonas 属であることが分かっており，NP を
芳香環の開裂により分解すると推測されている。一方，
NP が持つ alkyl 側鎖は，直鎖状のものから分岐状のも
のまで存在する。一般に，分岐状の alkyl 基は，生物分
解を受けにくいことが知られている。Tanghe らは，分
岐状の nonyl 基を持つ NP に対し分解能を持つ Sphin-
gomonas sp. TTNP3 株を見出し，芳香環を開裂すること
により，NP を分解することを明らかにしている34)。また，
低温地域での汚染浄化を目指し，10°C で最も良い増殖
を示し，14°C で NP を分解できる Pseudomonas sp. も
発見されており，この株による NP の分解も芳香環の開
裂反応により進むと推測されている28)。

2.2.　Bisphenol A

BPA は，ポリカーボネイトやエポキシ樹脂の合成原
材料や紙のコーティング剤など，多くの工業製品の合成
材料として幅広く利用されている物質である31)。一方，
BPA 分解微生物に関しては多くの報告がある。Lobos 
と Spivak は，プラスチック工場内の排水処理施設の
活性汚泥から，BPA を炭素源として利用できるグラム
陰性細菌株 MV1 を単離し，その BPA 分解機構につ
いて研究を行った。その結果，MV1 株は，BPA を 4-
hydroxybenzoic acid と 4-hydroxyacetophenone に分解し
た後に，同化もしくは二酸化炭素に無機化する経路と，
BPA を 2,2-bis(4-hydroxyphenyl)-1-propanol に酸化した
後，dead-end product として 2,3-bis (4-hydroxyphenyl)-
1,2-propanediol を生成する 2 つの分解経路を持つことが
明らかになっている（図 3 ）17,29)。最近，白色腐朽菌など
腐敗した木材を分解する担子菌類の bioremediation への
利用が注目されている。これらの菌は，自然界における

難分解性有機物質である lignin を細胞外に分泌した分解
酵素群により分解することができる。この lignin 分解酵
素である manganese peroxidase, laccase, lignin peroxidase 
による BPA の分解が報告されている。Hirano らは，
Pleurotus ostreatus が生成する manganese peroxidase に
より，BPA が phenol, 4-isopropenylphenol, 4-isopropyl-
phenol や hexestrol などに分解されることを報告して
いる7)。Tsutsumi らは，Phanerochaete chrysosporium や 
Trametes versicolor から得られた manganese peroxidase 
や laccase を用いた酸化により，BPA が主に oligomer に
重合されて培養液から除去され，それに伴い培養液中の
エストロゲン様活性も消失することを報告している40)。

2.3.　Phthalate ester 類

Phthalate ester 類は，プラスチック製品の可塑剤とし
て工業的に非常に幅広く利用されている物質群である。
これらの物質の微生物分解は，図 4 に示すように嫌気と
好気の両条件において起こる30)。phthalate ester 類の分解
は，まずエステル部分の加水分解による monoester 体と 
alcohol の生成から始まり，この monoester 体は phthalic 
acid にまで分解される。その後，好気条件では proto-
chatechuate を経由し succinate あるいは pyruvate に分解
され，資化される。一方，嫌気条件では，monoester 体
から生成された phthalic acid は benzoyl-CoA を介した経
路により分解される。

2.4.　Dioxin 類

Polychlorodibenzo-p-dioxin (PCDD) 類と polychlorod-
ibenzofuran (PCDF) 類は，dioxin 類と呼ばれる化合物で
あり，廃棄物の焼却過程，塩素系殺虫剤や除草剤の製造
過程において副産物として発生する。Dioxin 類の分解
については，バクテリアを用いた好気条件下での分解，
嫌気条件下での還元的脱塩素反応，白色腐朽菌による分
解が研究されている。好気的な dioxin 類の分解では，
他の芳香族化合物に対する酸化機構と異なる特殊な酸化
反応が関与している。この酸化反応では，angular dioxy-
genase により dibenzo-p-dioxin (DD) や dibenzofuran (DF) 
分子内において酸素分子に結合している炭素とそれに

図 3 ．MV1 株の bisphenol A 分解機構17,29)。
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図 4 ．バクテリアによる phthalate ester 類の分解30)。

図 5 ．Angular dioxygenase による dibenzo-p-dioxin と dibenzofuran の酸化20)。
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隣接した芳香環中の炭素の両方が酸化される（図 5 ）20)。
DD と DF の資化性細菌である Sphingomonas sp. RW1 
株は，PCDD および PCDF のうちモノ，ジ置換体を cat-
echol と salicylic acid との共酸化により，chlorocatechol, 
chlorosalicylic acid にそれぞれ分解することが報告され
ている（図 6 ）43)。また，本株は 2,8-dichlorodibenzofuran 
や 2,4,8-trichlorodibenzofuran を 6-chloro-2-methyl-4H-
chromen-4-one や 6,8-dichloro-2-methyl-4H-chromen-4-one 
に酸化的に分解することも報告されている（図 6 ）13,43)。
Biphenyl 資化性細菌である Burkholderia JB1 株は bi-
phenyl 存在下，共酸化により 2-chlorodibenzo-p-dioxin 
と 2-chlorodibenzofuran をそれぞれ 4-chlorocatechol と 
5-chlorosalicylic acid に分解する22)。好気性微生物が持つ 
angular dioxygenase は，主に PCDD や PCDF に対し塩
素置換されていない芳香環部分の酸化を行うと推測され
ている。従って，分子内の塩素置換基の増加に伴い，
この酸化反応は進行しにくくなると考えられる。事実，
Schreiner らは，塩素置換基の数と位置が異なる210種類
の PCDD/PCDF に対する Sphingomonas sp., Alcaligenes 
eutrophus と Pseudomonas sp. の分解能を調べ，これら
の菌は塩素置換基数が 1 ～ 4 のものまでは分解できる
が，5 以上では分解できないことを報告している24)。
一方，嫌気条件下では PCDD/PCDF は，還元的な脱
塩素作用を受けて塩素置換基数が減少する。Ballerstedt 
らは，河川の底泥中の微生物群の脱塩素作用による 
1,2,3,4-tetrachlorodibenzo-p-dioxin の 2-chlorodibenzo-p-
dioxin への変換を報告している1)。しかし，嫌気条件下で
の反応では，脱塩素の順番によっては 2,3,7,8-tetrachlo-

rodibenzo-p-dioxin/tetrachlorodibenzofuran の様に，より
高い毒性を持つ物質が発生する可能性が懸念されてい
る。

NP や BPA と同様に PCDD/PCDF に関しても白色腐
朽菌が細胞外に分泌する lignin 分解酵素群による分解が
報告されている。Valli らは，Phanerochaete chrysospo-
rium による 2,7-dichlorodibenzo-p-dioxin の分解に lignin 
分解酵素系が関与しているとし，図 7 に示した分解経路
を提唱している41)。Takada らは，Phanerochaete sordida 
YK-624 を用いて最も高い毒性を示す 2,3,7,8-tetrachlo-
rodibenzo-p-dioxin/tetrachlorodibenzofuran を含め，塩素
置換基の多い dioxin 類が白色腐朽菌により分解できる
ことを報告しており，2,3,7,8-tetrachlorodibenzo-p-dioxin 
と octachlorodibenzo-p-dioxin の分解生成物として 4,5-di-
chlorocatechol と tetrachlorocatechol が検出されている33)。

2.5.　従属栄養微生物を用いた環境浄化

Bioremediation とは，微生物が持つ多様な物質代謝・
資化機能を利用して有害物質を分解もしくは無毒化す
る技術の総称である。有害物質の浄化において物理・
化学的な処理方法は強力な有害物質浄化法ではあるが，
汚染土壌等を回収する必要があるため非常にコストがか
かる。このことから低濃度かつ広範囲に拡散した汚染の
浄化にはあまり適していない。そこで，bioremediation 
技術，特に汚染環境の浄化を非破壊的に原位置で行う
方法である in situ bioremediation の適用が注目されてい
る。In situ bioremediation に関する研究は，タンカー座
礁などによる原油汚染の浄化や，爆薬原料である trini-

図 6 ．Shingomonas sp. RW1 による chlorodibenzofuran と chlorodibenzo-p-dioxin の分解13,43)。



廣岡，永瀬28 29内分泌かく乱化学物質の生物分解と環境浄化への応用

trotoluene による汚染土壌の浄化，trichloroethane によ
る地下水汚染の浄化などにおいて行われてきた。一方，
内分泌かく乱化学物質による汚染サイトの in situ biore-
mediation に関する研究としては，Hadkness らによるハ
ドソン川底泥中の PCB の分解処理を行った biostimula-
tion の報告例がある6)。この例では底泥中に酸素，無機塩
類，PCB 分解菌に対する増殖基質として biphenyl を注
入し PCB の分解試験が行われ，73日間で平均濃度 39.4 
mg/kg 底泥の PCB の37～55％を分解できたことが報告
されている。先に紹介したように，環境中には内分泌か
く乱化学物質に対して分解もしくは資化能をもつ微生物
が多く存在している。従って，汚染環境中に分解菌の増
殖に必要な無機塩類，エネルギー源となる有機物質，分
解酵素の誘導基質などを供給し，分解菌が持つ浄化能力
を十分に発揮させる方法は内分泌かく乱化学物質による

環境汚染に対する効果的な浄化法であると考えられる。
一方，dioxin 類など生物分解を非常に受けにくい物質を
浄化する際，汚染環境中に生息する分解菌を利用する方
法で十分な浄化が行うことができない場合がある。この
ような条件では，外部からより強力な分解菌を導入し汚
染浄化を行う方法 (bioaugmentation) が有効であると考
えられる。

3.　微細藻類による内分泌かく乱化学物質の分解

環境中に放出された内分泌かく乱化学物質を浄化する
ことは必要であるが，排水や埋め立てられた廃棄物を介
した環境中への内分泌かく乱化学物質の放出を抑制する
技術の開発も必要である。水系環境中への内分泌かく乱
化学物質の主要な排出源として都市下水や工業排水処理
施設からの放流水や廃棄物処分場で発生する浸出水など
が考えられている9,26,44–46)。従属栄養微生物は，微生物が
その増殖に利用できる有機物質の濃度すなわち BOD の
高い排水中の内分泌かく乱化学物質の処理に利用でき
る。しかし，BOD の低い排水中の内分泌かく乱化学物
質の処理に用いる場合，分解能を維持するために必要な
バイオマスレベルを保つため，増殖基質となる物質を添
加する必要ある。このことから，従属栄養微生物を排水
中の低濃度の内分泌かく乱化学物質の処理に利用する場
合，増殖基質の添加など処理システム運用のために要す
るコストが高くなる（図 8 ）。このためより安価で安定
に排水中の低濃度の内分泌かく乱化学物質の処理を行う
ことができる技術の開発が望まれている。
一方，微細藻類は光独立栄養微生物であり，太陽光
と二酸化炭素を利用して光合成を行うことにより増殖
することができ，低 BOD 条件下においても処理に必要
な量のバイオマスを形成し維持することが可能である。
このことから，微細藻類は，貧栄養条件下における排水
中の有害有機物質の処理に威力を発揮すると考えられる
（図 8 ）。
微細藻類は高い窒素・リンの取り込み能を持つため，
これまで食品系排水などに含まれるこれら無機物の処理
に積極的に利用されてきた21)。また，微細藻類は，重金
属類に対する高い吸着能も有しており，この機能を利用
した排水中の重金属類の除去についても良く研究されて
いる9,19)。一方，微細藻類は脂溶性の高い有機物質を細胞
内に蓄積することが知られており，このような能力を利
用した PCB や DDT などの除去も研究されている26,32)。
また，微細藻類による有害有機物質の分解に関しても，
多環芳香族化合物や農薬に対していくつかの報告があ
る25)。内分泌かく乱化学物質の分解に関しては，DDT23,18), 
γ-hexachlorocyclohexane (lindane)14,15), pentachlorophe-
nol36), dibenzo-p-dioxin と dibenzofuran37), tributyltin38) の
分解が報告されている。ここでは，我々が行っている代
表的な内分泌かく乱化学物質である BPA の微細藻類に
よる処理に関する研究を紹介する。

3.1.　Bisphenol A 分解微細藻類の探索

我々は，はじめに微細藻類による水系環境における
代表的な有害有機物質である phenol 類の処理技術を開
発することを目的に研究を開始した。有害な phenol 類

図 7 ．白色腐朽菌 Phanerochaete chrysosporium による 2,7-di-
chlorodibenzo-p-dioxin の分解41)。
LiP: Lignin peroxidase, MnP: Manganese peroxidase
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は脱共役作用を持つものが多く，生物の呼吸鎖の電子伝
達を阻害するだけでなく，光合成生物の光電子伝達系も
阻害する2,27,35)。従って，これらの phenol 類を処理するた
めには，この毒性に対して耐性を持ちかつ高い除去能を
持つ株が必要である。そこで，phenol 類の中でも除草
剤や色素の原材料として使用されており16)，強い脱共役
剤としても知られている35)，2,4-dinitrophenol (DNP) に対

する除去能を指標に，有害な phenol 類に対して高い除
去能を有する株の選抜を行い，緑藻 Chlorella fusca var. 
vacuolata とラン藻 Anabaena variabilis を得た。DNP 以
外の有害 phenol 類に対するこの 2 種の微細藻類株の除
去能を調べた結果，C. fusca が内分泌かく乱化学物質で
ある BPA や2,4-dichlorophenol に対して除去能を持つこ
とを明らかにした8,39)。図 9 は C. fusca と A. variabilis に

図 8 ．排水処理における従属栄養微生物と微細藻類の利用。

図 9 ．連続明条件下での緑藻 Chlorella fusca とらん藻 Anabaena variabilis による bisphenol A の除去。
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よる BPA 除去を示している。A. variabilis の場合は，
BPA により増殖が抑制され，BPA はあまり除去されな
いが，C. fusca では良好に除去することができた。微
細藻類による BPA の除去に関してはこれが初めての報
告である。次に連続明条件下において BPA 除去を行っ
た場合の細胞内 BPA 量を調べた。この結果，24時間と
72時間培養を行った細胞から検出された BPA 量は，そ
れぞれ培養液から除去された BPA 量より低かった（図
10）。このことから C. fusca は細胞内に取り込まれた 
BPA を分解もしくは酸化などにより他の物質に変換す
ることでその除去を行っていると考えられる。一方，
内分泌かく乱化学物質の生分解において，その分解生成
物が親物質よりも高い内分泌かく乱作用を持つ場合があ
るため，培養液中からエストロゲン様活性が消失してい
るか否か確認することは重要である。そこで，次に C. 
fusca による BPA 除去を行った場合の培養液中エスト
ロゲン様活性の変化を yeast two-hybrid assay により調べ
た。その結果，培養液中のエストロゲン様活性は，BPA 

の減少に伴い低下し培養120時間で完全に消失した（図
11）。以上の結果から，C. fusca は，微細藻類による内
分泌かく乱化学物質 BPA の処理において非常に有用な
株であるといえる。

3.2.　微細藻類による廃棄物処分場浸出水中の内分泌か

く乱化学物質の処理

廃棄物処分場浸出水は処分場内に雨水や地下水が侵
入することにより発生する排水であり，この浸出水を介
した有害有機物質による周辺環境の汚染が懸念されてい
る。一般に浸出水の組成は，処分された廃棄物の種類や
その廃棄物処分場の使用期間により大きく変動する。処
分場の使用期間の経過に伴い難分解性有機物質が浸出水
中の炭素源の多くを占めるようになる。また，浸出水に
含まれる有害有機物質に関しては，特に廃プラスチック
や焼却灰を含む廃棄物処分場から排出される浸出水に多
くの内分泌かく乱化学物質が含まれていることが報告さ
れている。その中でも特に BPA の含有濃度が高く，1.3 
µg/L から17 mg/L の範囲で検出されている。このこ
とから，浸出水は BPA の水系環境への主要な排出源
の 1 つとして注目されている45–47)。
一方，浸出水は従属栄養微生物の分解能を維持する
ために必要な濃度の BOD 成分を含んでいない場合が多
い。しかし，微細藻類は光合成を行うことにより有害有
機物質の処理に必要なエネルギーを得ることができるた
め，浸出水中の内分泌かく乱化学物質の処理に適してい
るといえる。そこで，我々は，緑藻 C. fusca による浸
出水中 BPA の処理について検討した。
まず，BPA を高濃度で含有する浸出水の発生条件に
ついて検討した。BPA は種々の工業製品の原料や添加
剤，特にプラスチック製品や食品，飲料用の缶の内部コー
ティングなどに多く使われている。そのため，これらの
不燃性廃棄物を多く含む最終処分場からの浸出水には，
高い濃度の BPA が検出されている45)。また，山田らは日
本の 7 つの最終処分場から浸出水を採取し含有される有
害有機物質の種類と濃度を調べ，BPA が埋め立て開始
より約10年から20年経過した管理型の処分場由来の浸出
水に高い濃度で含まれることを報告している44)。この時
期においては，浸出水の BOD の大部分を占める処分場

図11．緑藻 Chlorella fusca による bisphenol A の除去と培養液中のエストロゲン様活性の減少。

図10．緑藻 Chlorella fusca による bisphenol A の培地からの除
去量と細胞内量の比較。
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内の揮発性有機酸などの易分解性有機物はメタン発酵に
より急激に減少し，浸出水中の BOD 値は低下する。そ
こで，著者らはいくつかの文献を参考に46,47)，この時期の
浸出水の平均的な無機塩組成を考え，モデル浸出水を作
製した。また，このモデル浸出水には BPA 以外の内分
泌かく乱化学物質として，p-tert-butylphenol, p-methyl-
2,6-di-tert-butylphenol, 3,5-dimethylphenol, 1-naphthol, 
diethylphthalate および dibutylphthalate を添加した。
まず，バッチ培養におけるモデル浸出水中からの 

BPA の除去を調べた。その結果，本株は通常の緑藻用
の培養液を用いた時と同様に高い BPA 除去能を示した
（図12）。また，微細藻類の屋外での培養には，連続やセ
ミバッチ培養法がよく用いられる。Chlorella の大量培
養においては，他の菌によるコンタミを防ぐために後者
の方法が用いられている。そこで，セミバッチ培養を用
いたモデル浸出水中の BPA 長期間処理について検討し
た結果，4 周期の間 BPA を良好に処理することができ
た。本研究はモデル浸出水を用いて微細藻類が廃棄物処
分場浸出水中の内分泌かく乱化学物質の処理に利用でき
る可能性を初めて示したものであり，今後の実用化へ向
けた展開が期待される。

4.　お わ り に

微生物による内分泌かく乱化学物質分解技術の開発
はまだ始まったばかりであり，バクテリアや白色腐朽
菌などについて分解機構など基礎的研究が進められてい
るが，環境中に拡散した内分泌かく乱化学物質を biore-
mediation により浄化するためにはさらなる研究が必要
である。一方，バイオリアクターを用いる活性汚泥法で
は，環境中から単離されている分解微生物を活性汚泥に
添加し培養条件を整えることにより，排水中の内分泌か
く乱化学物質を効果的に処理することができると考えら

れる。
内分泌かく乱化学物質に対して分解能を有している微
細藻類は光独立栄養微生物であり，浸出水など従属栄養
微生物では処理が難しかった BOD 濃度の低い排水の処
理に大いに利用できると考えられる。しかし，微細藻類
による内分泌かく乱化学物質の処理に関する研究は，バ
クテリアなどに比べて非常に少なく，その分解機構など
に関してさらなる研究が必要である。また，活性汚泥法
と同様に，微細藻類は古くから排水中の窒素やリンの処
理に用いられており，その大量培養技術は確立している
といえる。東南アジアは高温多湿であり微細藻類の培養
に適している。一方，現在，これらの地域では浸出水な
ど内分泌かく乱化学物質を含む排水が十分に処理されず
に環境中に放出され，問題となっている。従って，微細
藻類による排水処理技術は，このような地域において，
窒素やリンだけでなく内分泌かく乱化学物質を含めた排
水の高度処理に大いに利用できると考えられる。
従属栄養微生物と微細藻類の内分泌かく乱化学物質分
解機構とその環境浄化への応用について解説してきた。
今後，これらの物質による環境汚染の悪化を防止するた
めに，bioremediation 技術の急速な発展が期待される。
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