
Abstract

Biodegradation of antibiotics in soil can be affected by 

various environmental factors. This study was set to in-

vestigate the effect of environmental conditions such as 

soil pH and temperature on the degradation of oxolinic 

acid (OA), one of the agricultural antibiotics used in South 

Korea, in soil. Rice paddy soil (RS) and field soil (FS) 

were contaminated with OA and the soil pH was adjusted 

to 5.7±0.2, 6.8±0.2, and 7.6±0.1. The soil samples were 

kept at different temperatures (2.3±0.2, 23.0±0.6, 30.5± 

0.3℃) for 30 d. The changes in the OA concentrations 

were determined at selected times. With the RS and FS, 

the OA removal was not affected by the soil pH used in this 

study; however, at pH 7.6, the OA removal in the RS was 

greater than that in the FS, which can be attributed to the 

different soil properties. The OA removal was similar at 

23.0 and 30.5℃ in both soils, but was lower at 2.3℃. The 

information on the effect of different environmental con-

ditions on the degradation of antibiotics in soil is very 

limited. Therefore, further studies are needed to better 

manage the residual antibiotics in the agricultural envi- 

ronment.
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서 론

퀴놀론계 항생제인 옥솔린산(oxolinic acid; OA)은 박테리

아 디옥시리보핵산(deoxyribonucleic acid; DNA) 자이레이

스(gyrase)를 억제하여 감초 세균점무늬병, 갓 무름병, 강활 궤

양병 등 다양한 농작물의 병해방제용으로 사용되고 있는 항균

성 물질로 가축, 양어 양식에도 널리 사용되고 있어, 배설물을 

통해 환경으로 유입될 가능성이 있다[1-3]. 또한 옥솔린산은 

국내에서 농업용 항생제로 사용되고 있는 물질로 기존에 알려

진 옥시테트라사이클린, 시프로플록사신과 같이 토양 환경으로 

유입되어 잔류할 가능성이 있다[4,5]. 농⋅축산업 분야에서 사

용되고 있는 옥솔린산과 같은 항생제 물질이 환경으로 유입되

면 환경 중 미생물 군집에 영향을 미치거나 내성균의 출현 등

과 같은 환경적 문제를 일으킬 수 있다[6-8].

사용 중 또는 사용 후 환경으로 유입된 농업용 항생제는 환

경에서 물리⋅화학적 반응(예: 가수분해, 광분해) 또는 생물학

적 반응에 의해 자연적으로 분해될 수 있다[9-14]. 특히, 대부
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분의 기존 연구들이 수중 항생제 분해에 대해 보고하고 있다. 

예를 들어, 폐수 내 시프로플록사신, 아목실린, 설파메톡사졸

과 같은 항생제 물질이 광분해에 의해 빠르게 분해(반감기가 

25분 이내)될 수 있음을 확인하였다[9]. 수중 옥시테트라사이

클린의 경우 광 종류에 따라 광분해 반감기가 달랐고, 가시광

선, UV-A, UV-C 중 높은 광에너지를 가진 UV-C에 의한 분

해 반감기가 가장 짧았다[10]. 또한 세팔렉신, 테트라사이클린, 

아목실린, 암피실린, 오플록사신, 플로르페니콜, 설파다이아진

과 같은 항생제 물질이 수중에서 가수분해에 의해 분해될 수 

있음도 확인하였다[11]. 뿐만 아니라 수중에서 옥시테트라사이

클린, 틸로신, 모네신, 설파메톡사졸이 생물학적으로도 분해될 

수 있음이 보고되었다[12]. 미생물에 의한 옥시테트라사이클린

의 분해는 미생물이 생산하는 망간퍼옥시데이즈(manganese 

peroxidase)와 라케이스(laccase)와 같은 효소와 관련이 있다

고 알려진 바 있고[13], 살충제인 다이아지논의 경우도 미생물

에 의해 생성된 모노옥시제네이스(monooxygenase) 및 에스

테라아제(esterase)와 같은 효소에 의해 분해가 촉진될 수 있

다[14].

환경 중 항생제의 미생물에 의한 분해는 다양한 환경 인자

(예: 온도, pH) 및 오염특성(항생제 종류, 농도 등)에 의해 영

향을 받을 수 있다[15]. 예를 들어, 돼지 거름의 pH를 중성

(7.4)에서 산성(5.4)으로 조정 후 설폰아마이드의 제거율이 

43% 증가하였으며 중성 돼지 거름의 경우 프로테오박테리아

(Proteobacteria)가 51.4%로 우세하였으나 산성 돼지 거름의 

경우 후벽균(Firmicutes)이 87%로 우세하였고, 증가한 설폰

아마이드의 제거율과 pH 변화에 따른 우점종의 변화 사이에 

관련이 있을 것으로 예측한 바 있다[16]. 또한, 낮은 온도

(7.5°C)에서 설파메톡사졸의 생물학적 분해 반감기(degrada- 

tion time for 50%, DT 50)는 높은 온도(25°C)에서 보다 약 

1.5-5배 증가하여 분해속도가 느려졌다[17].

환경 중 항생제 분해 관련 기존 연구들은 대부분 수중 광분

해에 치우쳐져 있고, 토양 중 항생제 분해에 대한 연구, 특히, 

생물학적 분해에 대한 연구가 부족하다. 옥솔린산의 경우도 초

순수와 자연수(예: 양식장 물)에서 옥솔린산의 광분해 정도를 

비교하고, 유기물과 염도와 같은 환경적 요인이 광분해에 미치

는 영향을 알아보는 등 수계 내 광분해에 대한 연구들은 수행

된 바 있으나, 토양 중 옥솔린산의 분해, 특히, 생물학적 분해

에 대한 연구는 매우 미흡한 실정이다[18,19]. 옥솔린산은 기

존에 알려진 미생물 유래 농업용 항생제들과 달리 화학적 합

성으로 만들어진 물질이므로 이 물질을 본 연구의 대상물질로 

선정하였다[1]. 따라서 본 연구에서는 토양 환경 요인 중 pH

와 온도 조건이 토양 중 옥솔린산의 생물학적 분해에 미치는 

영향을 알아보기 위해 수행되었다.

재료 및 방법

시약

본 연구에 사용된 옥솔린산(100%) 표준품은 Sigma- 

Aldrich(St. Louise, MO, USA)에서 구입하여 사용하였으며, 

옥솔린산 약제 제품은(비천무; 20%) 태준아그로텍(경기도, 대

한민국)에서 구입하여 사용하였다. 옥솔린산 오염 토양에서 옥

솔린산 추출에 사용한 포름산(85.0%)은 삼천 화학(서울, 대한

민국)에서 구입하였으며, 버퍼는 10 mM 무수제이인산나트륨

(Sodium phosphate dibasic, anhydrous, 99.0%)과 10 mM 

제일인산나트륨 1수화물(Sodium phosphate, monobasic 

monohydrate, >98.0%)을 혼합하여 최종 부피 1 L에 용해 

후 사용하였다. 기기분석에 사용된 아세토니트릴과 메탄올은 

HPLC 등급으로 Honeywell Burdick & Jackson(Charlotte, 

USA)에서 구입하였으며, 물은 HPLC 등급으로 J.T.Baker 

(Phillipsburg, NJ, USA)에서 구입하여 사용하였다. 포름산

은 LC/MS 등급으로 Thermo Fisher Scientific(Massa- 

chusetts, USA)에서 구입하여 사용하였다.

pH 및 온도 조건에 따른 토양 중 옥솔린산의 분해 실험

본 연구에서는 D시 밭 토양(Field soil, FS)과 G시 논 토

양(Rice paddy soil, RS)을 채취하여 풍건 후 2 mm 체로 체

거름하여 사용하였다. 밭 토양의 pH와 총유기탄소 함량은 각

각 6.7과 4.18%인 미사질 양토(silt loam)였고, 논 토양의 pH

와 총유기탄소 함량은 각각 6.2와 2.47%인 양질토(loam)였다. 

준비한 밭 토양과 논 토양을 옥솔린산 약제로 오염시켜 초기 

농도를 6.4±1.2 mg/kg로 준비하였다. 토양 pH가 옥솔린산 

분해에 미치는 영향을 알아보기 위해 Al2(SO4)3 및 CaCO3를 

이용하여 토양 pH를 5.7±0.2, 6.8±0.2, 7.6±0.1로 조절하였고, 

온도가 옥솔린산 분해에 미치는 영향을 알아보기 위해 2.3± 

0.2°C, 23.0±0.6°C, 30.5±0.3°C에서 실험을 수행하였다. 2.3°C

는 냉장고(C110AHB, LG전자, 대한민국)를 이용하여 유지하

고, 30.5°C는 진탕 배양기(ThermoStable TM IS-30, 대한과

학, 대한민국)를 이용하여 유지하였다. 23.0°C는 상온에서 실

험하며 온도를 모니터링 하였다. 분해 실험 중 토양의 수분함

량은 수분 보유량의 60% 정도로 유지하였고, 수분이 날아가는 

것을 방지하기 위해 시료 용기를 파라필름으로 감싼 후 분해 실

험을 30일간 수행하였다. 모든 실험은 3반복으로 진행하였다.

토양 중 옥솔린산의 추출, 정제 및 분석

토양 시료(2 g)를 증류수로 30분간 습윤화 한 후, 아세토니

트릴/버퍼(80/20, v/v)와 포름산을 첨가하여 진탕 추출(700 

rpm, 10분)하였다. 이후 아스코르브산, 염화나트륨, 포름산을 

넣고 한 차례 더 진탕 추출(700 rpm, 10분)한 후 원심분리

(3000 rpm, 10분, 4°C)하였다. QuEChERS dispersive kit 

E202(Korea Research Institute of Analytical Technology 

(KRIAT), 대전, 대한민국)를 이용하여 상등액을 정제한 후 

0.2 mm 시린지 필터로 여과하였다.

옥솔린산 분석을 위해 액체 크로마토그래피(Liquid chro- 

matography (LC), Exion LC™ AC, AB SCIEX, USA)와 

질량분석기(tandem mass spectrometry (MS-MS), Triple 

Quad 4500, AB SCIEX, USA)를 사용하였다. 칼럼으로는 

YMC-Pack Pro C18 RS column (3.0 mm I.D. x 100 mm 

L., 3 mm particle size)을 사용하였고, 이동상으로는 0.1% 

포름산을 포함한 물과 0.1% 포름산을 포함한 아세토니트릴을 

사용하였다.
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옥솔린산 분해속도 및 반감기 산출

토양 내 옥솔린산의 분해속도와 반감기를 산출하기 위해 

유사 1차 반응 속도식(Eq. 1)을 이용하였다[10,20].

log






  (1)

여기에서 Ct는 특정 시간에 측정한 옥솔린산 농도(mg/kg), 

C0는 초기 옥솔린산 농도(mg/kg), k는 유사 1차 분해상수

(1/d), t는 시간(d)이다.

결과 및 고찰

토양 pH가 토양 중 옥솔린산 분해에 미치는 영향

Fig. 1은 토양 pH가 옥솔린산 분해율에 미치는 영향을 보

여준다. 밭 토양(FS)에서 옥솔린산의 평균 저감율은 pH 5.7, 

6.8, 7.6에서 각각 23%, 24%, 12%로, pH 7.6에서 평균 분해

율이 낮았지만, pH별에 따른 분해율 차이는 유의하지 않았고, 

분해속도도 비슷한 수준이었다(Fig. 1, Table 1). 논 토양(RS)

의 경우도 30일 후 옥솔린산 분해율이 30-35%로 pH의 영향

을 받지 않았고, 분해속도도 비슷한 수준이었다(Fig. 1, Table 

1). 밭 토양과 논 토양에서 옥솔린산의 분해 반감기를 비교하

면, pH 7.6일 때 밭 토양보다 논 토양에서 분해가 더 빨랐고

(Table 1), 분해율도 높았다(Fig. 1).

본 연구에서 사용한 논 토양(pH 6.2)과 밭 토양(pH 6.7)

의 초기 pH는 비슷한 수준이었으나, 총유기탄소 함량은 밭 토

양(4.18%)이 논 토양(2.47%)에 비해 높은 편이었다. 밭 토양

의 높은 유기탄소함량은 옥솔린산의 흡착 정도가 밭 토양에서 

더 크다는 것을 의미할 수 있고, 이는 밭 토양에서 더 긴 옥솔

린산의 분해 반감기를 일부 설명할 수 있다. 이와 유사하게 기

존 연구에서 설파메타진의 분배계수(Kd) 값이 토양 내 유기탄

소함량에 비례하여 증가하였고, 이는 유기탄소함량이 설파메

타진 흡착에 영향을 미침을 의미한다[21]. 또한, 수중 부유물

질의 입자 크기가 옥솔린산의 거동에 영향을 미칠 수 있다

[22]. 부유물질의 입자크기가 클 때(예: 모래)보다 부유물질의 

입자크기가 작을 때(예: 점토) 부유물질에 대한 옥솔린산의 흡

착이 증가하여 옥솔린산의 거동에 영향을 미칠 수 있다[22]. 

반면 기존 한 연구에서 토양 특성이 다른 두 토양에서 옥솔린

산의 분해 반감기를 비교하였으나 유의한 차이를 보이지 않

았다[23]. 토양 유기물 함량이 2.3%이고 pH가 5.8인 양질토

(loam)와 토양 유기물 함량이 2.8%이고 pH가 4.7인 미사질 

양토(silt loam)에서 옥솔린산의 반감기는 각각 25.2일과 26.2

일이었고, 통계적으로 유의한 차이를 나타내지 않았다[23]. 따

라서 밭 토양과 논 토양에서의 옥솔린산의 분해를 보았을 때, 

토양 중 옥솔린산의 분해는 토양의 pH뿐 아니라 토양의 다른 

특성(유기물 함량, 토성 등)에도 영향을 받을 수 있음을 알 수 

있다[24].

온도가 토양 중 옥솔린산 분해에 미치는 영향

온도가 토양 중 옥솔린산 분해에 미치는 영향은 Fig. 2와 

같다. 밭 토양과 논 토양에서 온도가 2.3°C에서 30.5°C로 증

가함에 따라 옥솔린산의 평균 분해율도 각각 1.9-11%에서 

28-40%로 증가하였다(Fig. 2). 온도에 따른 옥솔린산의 분해 

증가는 반감기의 감소로도 확인할 수 있다(Table 2). 밭 토양

과 논 토양 각각에서 23.0°C와 30.5°C에서의 옥솔린산 분해

는 통계적으로 유의한 차이를 나타내지 않았으나(p-value> 

0.05), 2.3°C에서는 두 토양 모두에서 분해가 느리게 일어났다

(Fig. 2, Table 2). 밭 토양과 논 토양을 비교했을 때, 같은 온

도에서 옥솔린산의 평균 분해율은 논 토양에서 더 높았으나, 

이는 통계적으로 유의하지 않았다(Fig. 2).

기존 연구에서도 온도가 환경 매체 내 항생제 반감기에 미

Soil pH Initial concentration (mg/kg) Degradation rate (1/d) Half-life (d)

FS

5.7±0.2

6.4±1.2

0.0049±0.0035 62.5

6.8±0.2 0.0050±0.0025 69.7

7.6±0.1 0.0036±0.0025 105.0

RS

5.7±0.2 0.0067±0.0027 55.4

6.8±0.2 0.0085±0.0025 42.6

7.6±0.1 0.0074±0.0026 51.0

Table 1. Degradation rate and half-life of oxolinic acid in the field soil (FS) and rice paddy soil (RS) at different pH 
conditions (23.0±0.6°C)

Fig. 1. Oxolinic acid removal (%) in the field soil (FS) and 
rice paddy soil (RS) at different pH conditions at 23.0± 
0.6°C after 30 d-degradation period.
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치는 영향을 보고한 바 있다. 예를 들어, 수중 옥시테트라사

이클린, 설파메톡사졸, 티로신 및 모넨신의 반감기가 4°C에서 

46-204일에서 20°C에서 6.5-16일로 감소하였다[12]. 또한 토

양 중 설파메톡사졸의 반감기도 7.5°C에서 19.69-29.88일에서 

25°C에서 4.31-14.15일로 감소하였다[17]. 이와 같이 환경 매

체 중 항생제의 분해가 온도가 낮을 때보다 높을 때 더 빠르게 

일어나는 것을 알 수 있다. 이는 환경 매체 중 항생제의 분해

에 관여하는 생물학적 활성이 온도에 영향을 받기 때문이라고 

볼 수 있다[17].

본 연구 결과에 따르면 논 토양과 밭 토양에서 30일 후 옥

솔린산의 생물학적 분해 정도는 23.0°C에서 각각 30-35%와 

12-24% 정도이고(Fig. 1), 반감기는 각각 42.6-55.4일과 62.5- 

105.0일 정도였다(Table 1). 기존 옥솔린산의 토양 중 생물학

적 분해 관련 연구는 매우 제한적이다. 한 연구에서는 양식장 

퇴적물 내 옥솔린산의 반감기를 98.7일로 보고한 바 있고[19], 

국내 포장조건에서 토양 중 옥솔린산의 반감기는 적용한 모델

에 따라 2.8-42.7일의 범위를 가지고 있다고 보고한 바 있다

[25]. 기존 연구 및 본 연구에서 도출된 반감기 범위를 볼 때 

토양 중에서 옥솔린산은 매우 느리게 분해되는 것을 알 수 있

다. 토양뿐 아니라 수중 옥솔린산의 생물학적 분해도 거의 되지 

않는다고 보고되고 있다[26]. 광이 없는 암조건에서는 5개월이 

지난 후에도 80% 정도의 옥솔린산이 수중에 잔류한다고 보고

된 바 있다[26]. 옥솔린산의 생물학적 분해 관련 연구는 매우 

소수이고, 이들 연구 중 옥솔린산의 생물학적 분해에 관여하는 

미생물이나 생물학적 분해 기작 관련한 연구는 없다. 이는 앞

으로 환경 중 옥솔린산의 생물학적 분해에 관여하는 미생물이

나 생물학적 분해 기작 관련 연구가 필요함을 시사한다.

본 연구에서는 토양 환경 요인 중 pH (pH 5.7, 6.8, 7.6)

와 온도(2.3, 23.0, 30.5°C) 조건이 토양 중 옥솔린산의 생물학

적 분해에 미치는 영향을 알아보기 위해 수행되었다. 실험에 

사용한 밭 토양과 논 토양에서 옥솔린산의 분해는 실험에 사

용한 pH 조건에 영향을 받지 않았다. 밭 토양과 논 토양의 경

우 논 토양에서 pH 7.6일 때 분해율이 더 높았고, 이는 밭 토

양과 논 토양의 특성 차이로 인한 것으로 볼 수 있다. 온도 조

건에 따른 옥솔린산의 분해는 밭 토양 및 논 토양 모두에서 온

도가 23.0°C와 30.5°C일 때는 비슷하였으나, 온도가 2.3°C일 

때 분해율이 현저히 감소하는 것을 확인하였다. 토양 중 옥솔

린산과 같은 항생제의 생물학적 분해는 토양 특성 및 환경 조

건에 영향을 받을 수 있고, 사계절이 있는 우리나라 같은 경우 

농경지로 유입되어 잔류하는 항생제의 관리를 위해 이러한 환

경 조건들이 항생제 분해에 미치는 영향을 이해하는 것이 항

생제의 관리에 있어 중요하다고 할 수 있다. 따라서 안전한 농

업환경 및 농작물 관리를 위해 옥솔린산과 같은 항생제의 토

양 중 거동에 대한 이해를 위한 연구가 지속적으로 필요하다.
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