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第10回衛生工学シンポジウム

2002.10北海道大学学術交流会館

6-10内分泌かく乱物質の埋立廃棄物層内における収葉と分解に関する研究

0中津隆文、朝倉宏、田中信審(北海道大学大学説)

1.背景・目的

近年野生生物の生殖異変の報告から内分泌かく乱物質 (EndocrineDisrupting Chemicals : 

以下 EDCs)が開題になっている。 EDCsはそのほとんどがプラスチック・農薬類・界面活性剤

など我々が身の匝りで使用している物質に含まれている。そのため、さまざまな物質が廃棄物

として運び込まれる麗棄物処分場にはEDCsが集中していると考えられる。

実際、麗棄物処分場の浸出水中には、各プラスチック樹脂の原料であるビスブヱノールAや

塩化ビニル樹脂の可塑剤であるブタル酸エステル類などが高頻度・高濃度で検出されている II

2)。また、朝倉の研究 3)によると、埋立終了後の初期段階に 100μgjL以上の高濃度で検出さ

れたピスフェノール Aが 15年後には数十μgjLに減少していたり、ブタル費支ジエチルヘキシ

ルが初期段階から継続して 10'-'"1 00μgjL程度の濃度で推移していた。このようなEDCsの流出

傾向の違いは、埋立廃棄物麗内における収着と分解の作用によるものではないかと考えた。そ

こで、埋立廃棄物層内における EDCsの収着と分解作用を解明することが本研究の目的である。

なお、収藷(sorption)という言葉は、吸着 (adsorption) と吸収 (absorption)を包含した意

味で使用している。

2.対集EDCsと国体試料

本研究では、環境中および埋立地浸出水中に高濃度・高頻度で検出される EDCsとして、表

lに示すアルキルフェノール類(AP)とブタル酸ヱステル類 (PAE)の 2物質群(計 8物質)を

対象とした。

また、実験で使用する模擬埋立物として、廃棄物理立地中 (A処分場、 B処分場)から採取

した埋立物をもとに混合ごみ試料・不燃ごみ試料・焼却灰試料・覆土試料の 4種類の固体試料

を作成した。混合ごみ試料は、 A処分場の埋立物を模擬しており、紙類48%，プラスチック 23%，

木・草・土 8%，布類 7%，金属 5.5%，ガラス 5.3%，ゴム・革1.2%の重量割合(wetbase)に調整し

た。不燃ごみ試料は、 B処分場の埋立物を模擬しており、がれき 33%，ガラス・金属 20%，焼却

灰 20%，土 20%，プラスチック 4%，紙・木・布坊に調整した。焼却灰試料は焼却灰 (B処分場)

のみを、覆土試料は護士 (A処分場)のみを実験で使用した。

表 1 測定対象物質的 6)

物質群の名称 物質名 B告称 分子量ま 総点 沸点 logPow* ::l::な照途 E軍境への影響
4“かOctylphenol 4tOP 206 85 3.7 

アルキルフヱノール類 4寸γ-octylphenol 命lOP 206 84 276 界箇活性剤、インク 魚類が雌雄荷体化
(伊) Nonyfphenol NP 220 45 295 3.3 

日間phenolA BPA 228 158 220 3.6 ポリカーポネート樹脂。ヱポキシ斜線 動物実験でヱストロゲン作用
Die廿JYIph廿lalate DEP 222 -3 295 2.6 

フタJL.!設工ステ}!-類 Dibutyl phめalate DBP 278 “35 斜。 4.6 プラスチyク可塑1iIl ヱストロゲン，官設を示す
(PAE) Butyf b町宮yfphthalate BBP 312 ω35 370 4.4 

。性出hexylphthal蜘 DE村P 391 -55 386 5.9 
※logPow:オクタノール/水分程係数

3.実験方法

(1)収着実験

lLの共栓付三角フラスコに埋立物試料 10.-..，50gと水 500mL、および濃度調整した各種田Cs

混合溶液を添加し、桧をして 15時間振とうする(図 iは概略図)。実験条件は、温度を 400C、

振とう速度を 180rpmに設定した。振とう後に液相をガラスファイパーフィルター(1μm)で
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振とう図 1収着実験概略図
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ろ過し、これを試料水とする。各物質群に適した前処理

方法に従い、試料水に含まれる EDCsを有機溶媒を用い

て抽出した。有機溶媒中に抽出された EDCsは GC/MSを

用いて定量した。なお試料水の前処理はf外国性内分泌

かく乱化学物質調査暫定マニュアルJ4)に準じて行った。

EDCs溶液の濃度は 5段暗に変化させ、振とう後の EDCs

平衡濃度と溜体試料への収着量をプロットし、収着等温

線を作成する。

(2)分解実験

200mLのガラス製酸素びんに水(約 150

mL)と埋立物試料 50gを入れ、各種EDCs

を添加して密閉する(図 2)。これを多

数作成し、鹿棄物層内の損疫を想定して

350Cの暗所に静置する。一定期間 (3B， 7 

日1"'6，12ヵ月)経過後に酸素びんを開

封し、液相をガラスファイパーフィルタ

ーでろ過し試料水とする。収着実験と同

様の方法で液相中の EDCsを定量する。 覆土焼却原混合
ごみ

4.結果と考察

(1)収着実験

収着実験の結果を図 3<BPA、DEHP)に示す。ろ液中の EDCs平衡濃度に対する埋立物試料へ

の EDCs収着量をプロットしたもので、各埋立物試料毎にほぼ直線性が認められた。この{噴き

は分配係数に相当する値であり、それぞれの分配係数を表 2にまとめた。分配係数の検討を行

うために、各埋立物試料の熱灼減量(IL)と各EDCsのオクタノー)1;/水分配係数Oogpow)も併

記した。 logpowとは液体の疎水性を表す数値である。 logpowの値は多数の文献値を平均して

おり、 DBPとBBPの logpowが逆転する可能性がある。なお、表 2中の括弧で閤んだ数値はデ

ータ間の相関係数が小さく収着等温線の車線関係が疑わしいため表記した。表 2より、 DBP、BBP

および加貯は埋立物試料に収著しやすく、 DEPとBPAは収着しにくいことがわかった。

分解実験の様子図2
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収着実験から得られた分配係数

iし(弘) 4tOP 4nOP NP BPA DEP DBP BBP p εHP 

混合ごみ 78 820 830 910 17 4 2040 6200 4100 

不燃ごみ 15 130 900 (2910) (5) 34 300 530 400 

焼却灰 8 120 750 (2570) (100) 450 4480 (22000) 5500 

覆土 6 8 50 110 10 26 36 200 

log Pow 3.7 3.3 3.6 2.7 4.5 4.2 4.0 

表 2

log Pow:オクタノール/水分is係数)
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ILと分配係数の関係

表 2をもとに熱灼減量(IL)と分

配係数との関係をグラフにしたのが

図4である。焼却灰が他の試料に比

べて分配係数が特に高いことがわか

る。焼却灰を除くと、分配係数は IL

と正の相関にあり埋立物中の有機物

量が多いほど収着しやすい傾向がみ

られる。このことから江によっで

分配係数を予測できる可能性がある。

次に、本実験で得られた分配係数

は信頼できるかを確かめるために、

各EDCsの logpowと分担係数を比較

した。図 5より分配係数は logpow

と正の棺関を示す傾向があることが

わかった。

(2)分解実験

現悲 90日経過までの分解実験が終了している。どの埋立物試料においても EDCs濃度の減

少が認められたが、特に液相中の EDCs濃度変化のうち覆土について関 6に示す。グラフに示

したEDCsの初期添加濃度は 100μg/Lである。また図の点線で示した値は、収着実験で求めら

れた分配係数をもとに、 EDCsの収替が完了したと仮定した時の EDCs濃度である。まずアルキ

ルブエノール類に着目する。針。pと4nOPは7日以降に予想平衡濃度より濃度が下がっている

ことから、 4tOPが分解されたために濃度が減少したと考えられる。一方、 BPAは 90B現在予

想平復濃度に達したにすぎず未だ大きな分解が始まっていない可能性がある。次にフタル酸エ
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ステル類に着目すると、 DBPと BBP

は 20日を境に予想平衡濃度より濃

度が下がっていることから分解性が

認められた。他の理立物試料におい

ても再じような傾向が見られた。こ

のように、鹿棄物層内における EDCs

の分解性には、物質開に違いがみら

れた。

5.まとめ

収着実験により、 DBP、BBPおよ

び DEHPは理立物試料に収棄をしやす

く、 DEPとBPAは収着しにくいこと

がわかった。この結果から、前者は

ごみ層内に残留して長期間流出し、

後者はごみ層内から早く洗い出され

る傾向がうかがわれる。 EDCsと埋

立物の関の分配係数は、埋立物(焼

却灰を除く)の熱灼減量と正の相関

があることから、 ILが高いほど収

しやすい傾向があることがわかっ

た。このことから、 ILによって分

配係数を予測できる可能性があると
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いえる。しかし、焼却灰については 図6 覆土層における分解実験結果

分配係数が特に高く、その ILから

予想されるよりずっと高い収著能を示した。また、分配係数の信頼性を確認するために各EDCs

のlogpowとの関係を調べると、正の相関を示す傾向があった。

分解実験により、廃棄物層内における EDCsの分解性に違いがみられた。 4toP、知OP、問、 DBP，

BBPに分解性が認められたが、 BPA、DEP、DEHPについては分解量が小さかったと考えられる。

今後壊立物による分解速度の違いなども検討していきたい。
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