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論文要旨 

本論文は、オゾンカソード微生物燃料電池(O-MFC)を活用した処理方法に着目した。既存研究では

微生物燃料電池(MFC)による細胞内および細胞外薬剤耐性遺伝子の除去率は薬剤耐性遺菌より大きくな

る傾向が見られた。オゾン処理では細胞内遺伝子は薬剤耐性菌より除去速度が小さいことが知られてい

る。そこで本研究では、無膜単室オゾンカソード微生物燃料電池(O-MFC)を構築し、抗生物質、ARB お

よび ARGs の除去過程におけるオゾンの効果についても明らかにすることを目的とする。 

In this study, we focus on the ozone cathode microbial fuel cell (O-MFC). Previous research showed that the 

removal performance of intracellular and extracellular antibiotics resistance genes (ARGs) better than antibiotics 

resistance bacteria (ARB) in microbial fuel cell (MFC). On the other side, the removal rate of ARB is higher than 

intracellular ARGs in ozone treatment. Therefore, the purpose of this study is to clarify the effect of ozone on the 

removal of antibiotics, ARB, and ARGs in O-MFC. 
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1. 研究背景および目的 
細菌感染症の治療薬として抗生物質が用いら

れるようになってから 70 年以上が経過し、人用

医薬品としてのみならず、動物用医薬品、家畜の

発育促進剤や疫病予防薬、他にも水産、農業の分

野など、使用範囲は大幅に拡大している[1]。Fig. 
1 に抗生物質の動態の概念を示す。水環境への抗

生物質の放出は、薬剤耐性菌(antibiotic resistant 
bacteria: ARB)の増殖を促進し、薬剤耐性遺伝子

(antibiotic resistance genes: ARGs)の拡散を助長す

る。この抗生物質耐性を獲得した薬剤耐性微生

物に対する懸念が年々高まっている。現在多く

の下水処理場で消毒として塩素処理が行われて

いるが、通常の消毒レベルでは ARB や ARGs の除去には限界があると報告されており、塩素処理

に代わる消毒方法が希求されている[2] [3]。 
本研究は、微生物燃料電池(MFC)、オゾン処理、オゾンカソード微生物燃料電池(O-MFC)に着目

し、それらによる対象抗生物質、ARB および ARGs の除去特性、発電性能および TOC 除去効率を

評価することを先ず試みる。そして、抗生物質、ARB および ARGs の除去過程におけるオゾンの効

果についても明らかにすることを目的とする[4] [5]。  

Fig.1 Schematic diagram of the antibiotic
delivery chain. 



2. 研究内容 
2.1 実験装置 

本研究は Fig. 2 に示す無膜単室オゾンカソード微生物燃料電池リアクター(O-MFC)を用いて下水

二次処理水中の抗生物質、抗生物質耐性菌、

および抗生物質耐性遺伝子の除去実験を行

った。リアクターの上部はオゾンカソード、

中部の内径 25cm、高さ 40 cm の円筒形と底

部の高さ 5cm の円錐形ウォーター ディス

ペンサーを接続し、内部構造は、下から砂利

層、アノード層、砂利層、カソード層で構成

されている。砂利の粒径は 20～30 mm で、

陽極層と陰極層は、活性炭粒子を充填させ

た活性炭層(直径 3～5cm、比表面積 500～
900 m2/g、充填密度 0.45～0.55 g/cm3)とし、

電子移動を促進するために、ステンレスス

チールワイヤメッシュの集電体を活性炭層

の中央に埋設した[6]。 
 

2.2 抗生物質＆ARGs 
実都市下水処理場の二次処理水を用いて、対象とした抗生物質、薬剤耐性菌、細胞内薬剤耐性遺

伝子、細胞外薬剤耐性遺伝子の処理実験を行った[2] [7]。Table 1 に詳細を示す。 

 
2.3 実験方法 

本研究では、同じ構造の MFC と O-MFC
リアクター(Fig. 2)を準備し、O-MFC のオゾ

ンカソードを 1 週間連続でオゾン処理した。

水理学的滞留時間(HRT)は 2d、水温が 25℃の

条件、流入 O3 濃度範囲は 0.5〜1g/m3、ガス

流量は 1.0L/min とした。すべてのサンプル

は、カソードをオゾン処理後、電気生産が安

定したことを確認した後に採取した[8]。 
 
3 結果および考察 
3.1 MFC & O-MFC の発電性能 

Fig. 3 に O-MFC システムと MFC システム

の発電状況(経時変化)を示す。両者ともに高

電圧出力が維持されていることが示されて

いる。この中で、O−MFC システムは MFC シ

ステムより電圧出力が平均 1.5 倍以上に高

め、最高 626 mV に達成したことが示された。  

 
Table 1 Target antibiotics in an actual WWTP effluent (Miao et al., 2021). 

Target antibiotics Concentration (ng/L) Target ARGs Reference 

Sulfamethoxazole 209±179 sulI, sulII (Oberoi et al.,2019) 

Tetracycline 359±38 tetA (Ng, L.K et al.,2001) 

Aminopenicillin 191±99 ampC (Noor.AJ et al.,2014) 

Fig. 2 Structure of single chamber Ozone-cathode 
microbial fuel cell (O-MFC). 

Fig. 3 Voltage Output performance of MFC & O-MFC.
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3.2 MFC による抗生物質と ARB および ARGs の除去特性 
これまでに無膜単室微生物燃料電池システム (MFC) を構築し、対象とした抗生物質

(Sulfamethoxazole, Aminopenicillin，Tetracycline)、ARB および ARGs の除去特性、ならびに発電性能、

TOC 除去効率を評価した。発電は比較的安定した状態を維持できた。TOC 除去効率が高く、抗生物

質と TOC の分解に関連する微生物活性が高かった。intl1、sulI および tetA 遺伝子は、MFC システ

ムによる処理後に相対存在量が低減し対数除去率が高くなることが示された。 
既存研究においても MFC による ARB の除去特性を比較すると、無膜単室微生物燃料電池による

細胞内薬剤耐性遺伝子および細胞外薬剤耐性遺伝子の除去率は、薬剤耐性菌より大きくなる傾向が

あると報告されている[1]。今回の結果は、その知見に沿ったものであった。 
 

3.3 オゾン処理による抗生物質と ARB および

ARGs の除去特性 
オゾンには強い酸化作用がある。また、オゾンは

自分分解の過程や有機物と反応する際に OH ラジ

カル(・OH)を生成する場合がある。・OH はオゾン

より酸化作用が大きいため、オゾン処理では、オゾ

ンに加えて、特に pH が高い場合には・OH により

微生物の細胞壁、細胞膜および核酸に関する炭素・

窒素結合を破壊、変性させて、微生物を不活化す

る 。 濃 度 を 25μg/mL に 調 整 し た 抗 生 物 質

(Sulfamethoxazole, Aminopenicillin，Tetracycline)、
ARB および ARGs を二次処理水に添加した。そし

て、オゾン処理へ供した。結果として、オゾン処理

では、細胞内遺伝子は薬剤耐性菌より除去速度が

小さかった。 
 
3.4 O-MFC による抗生物質、ARB および ARGs の

除去特性 
無膜単室微生物燃料電池システムの運転安定

性、ARGs の除去の有効性およびオゾン処理による

薬剤耐性菌除去の特性を考慮して、オゾン処理と

微生物燃料電池システムを組み合わせた、無膜単

室オゾンカソード微生物燃料電池(O-MFC)を構築

した。Fig. 4、Fig. 5 および Fig. 6 に各々微生物、抗

生物質、ARB の除去特性を示す。O-MFC は MFC
より TOC、対象とした抗生物質、16SrRNA 遺伝子

と AMP-resistant E. coli の除去性能が更に向上させ

ることを示す。 
ここでは、オゾンは微生物燃料電池のカソード

反応において電子受容体となる。4e-移動経路(式
(1))と酸素電子受容体の 2e-移動経路(式(2))を比較

し、H2O2 を効率的に利用することを目指し、H2O2

とオゾンによる・OH の生成に着目した[5] [9]。こ

の H2O2 生成・利用が効果的になるほど、カソード

に お け る オ ゾ ン 利 用 の 効 果 が 期 待 さ れ る

[10][11][12]。  
Oଶ ൅ 4eି ൅ 4Hା → 2HଶO    ሺ1ሻ 
Oଶ ൅ 2eି ൅ 2Hା → HଶOଶ    ሺ2ሻ 
2Oଷ ൅ 2HଶOଶ → HଶO ൅ 3Oଶ ൅ HOଶ∙ ൅∙ OH    ሺ3ሻ 
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Fig. 6 The log removal rate of AMP-resistant 
E. coli. 
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オゾンによる ARB および ARGs の直接酸化による除去と併せて、O-MFC のカソード近傍の・OH
の効果もあり、結果として、本実験においては、O-MFC による ARB および ARGs の除去効率は高

いものとなり、オゾン利用の効果が観察された。 
 
4. おわりに 

無膜単室オゾンカソード微生物燃料電池(O-MFC)により抗生物質、ARB および ARGs の同時除去

と発電を達成することができた。システムの効率評価や MFC としての微生物構成を明らかにして、

反応機序とエンジニアリングの観点からの動力学的知見の収集・拡充が今後の課題と考えている。 
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