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要 旨

海面埋立廃棄物処分地浸出余水の変異原性および有機物の特徴と，廃木材木炭による除
去機能について検討した。海面埋立廃棄物処分地では S. typhimurium YG１０２４菌株に対し，
S９mix＋の条件下で変異原性が見られた。このことから，海面埋立廃棄物処分地浸出余水
中には，アミノアレーン等の変異原性物質の存在が示唆された。処分地浸出余水の変異原
性は，廃木材を用いて製造された木炭の吸着処理により低減し，このような変異原性物質
の吸着処理に廃木材木炭の有効性が示された。HPLCにより分画された低分子画分の有機
物は廃木材木炭により吸着除去され，その除去率は８０％以上であった。PAHsも埋立処分
地余水中に認められたが，廃木材木炭により吸着除去された。

1. は じ め に

埋立処分地浸出水処理を行う場合，高度処理法

として生物膜法，生物学的硝化脱窒法，活性炭処

理法，オゾン処理法等が行われている。しかし，こ

れらの浸出水処理施設の建設等に当たっては，建

設費，施設維持管理費等が莫大な費用を要するこ

とも考慮しなくてはならない。できる限り安価な

費用で，環境への汚染物質の排出負荷削減にも配

慮し，廃棄物等の資源循環をも含めた浸出水処理

方法をめざすことも重要な課題である。このよう

な視点から，埋立処分地で製造された廃木材木炭

を用いた浸出余水処理法の検討を行ってきた１）。

最終処分場に搬入された廃木材を用い，埋立処分

地内で発生するメタンガス等を熱源として木炭を

製造し，この木炭を浸出水処理用の生物膜法の充

填担体として利用する可能性を検討してきた２）。

廃棄物由来の廃木材やメタンガス等の有用資源の

利用に配慮した水処理方法である１～４）。

埋立処分場から周辺海域への汚濁物質負荷削減

対策として，CODや窒素化合物の制御が重要な

課題であるが５），環境中に残留する難分解性有害

な物質についても考慮しなくてはならない。その

ような物質中には，変異原性有機物が存在する。

変異原性物質中にはヒトに対して発ガン性を有す

る物質を含むため，これらの物質の制御，監視が

重要である６～１０）。

本報告では，海面埋立廃棄物処分地浸出水余水

の変異原性や有機物の特徴を検討し，次に廃棄物

＊Removal of Mutagenicities and Organics in Landfill Leachate by Waste Wood-derived Activated Chacoal at Sea-

based Solid Waste Disposal Site
＊＊Taro YOSHIKURA, Yasuhiro FUJIWARA, Takayuki NISHIO, Kenshirou TURUHO, Jyouji FUKUYAMA（大阪市立環境科
学研究所）Osaka City Institute of Public Health and Environmental Sciences

２４６

３８─ 全国環境研会誌



埋立処分地で製造された廃木材木炭を用いた吸着

処理法による処分地浸出余水の変異原性の低減効

果や，有機物処理効果を明らかにしようとした。

2. 実 験 方 法
2.1 変異原性物質の抽出方法と変異原性試験方法

水試料からの変異原性物質の抽出は固相抽出法

によった。図 1に試料調製方法の概略を示した。

試料水を Sep-PakC１８ENV固相抽出カラムに通水

し，変異原性物質を吸着させた後，極性の異なる

有機溶媒（n―ヘキサン，ジクロルメタン，メタ

ノール）で抽出した。これらの試料は，それぞれ

n―ヘキサン抽出画分，ジクロルメタン抽出画分，

メタノール抽出画分とした。各画分の有機溶媒を

揮散後，DMSO１mlに溶解し，変異原性試験を

行うまで，冷暗所（５℃）に保存した。この DMSO

溶液をそれぞれ変異原性試験に供した。A試料水

および B試料水は海面埋立廃棄物処分地より採

取した。
2.2 変異原性試験方法

変異原性試験方法は，Amesらの方法に準じ，

ニトロピレン，アミノピレンに高感受性を示す

YG１０２４菌株を使用した１１）。変異原性試験方法の

概略を図 2に示した。

変異原性試験はすべて２枚のプレートを用いて

行い，プレート上の復帰変異コロニー数を計数

し，その平均値を測定値とした。変異原性陽性の

判定は，

図 1 試料調製方法の概略

Sep-Pakプラス ENVC１８カラムの洗浄

ヘキサン１０ml，ジクロルメタン１０ml，メタノール１０ml，蒸留水１０mlで洗浄

Sep-Pakプラス ENVC１８カラムを４本準備

通水量１l～２l�１カラム
各カラムを蒸留水１００mlで洗浄

３５００rpm，１０分間遠沈

カラムをヘキサン１０ml，ジクロルメタン１０ml，メタノール１０mlで抽出，
それぞれの抽出液を合計する

ヘキサン４０ml，ジクロルメタン４０ml，メタノール４０ml

３０℃～４０℃で溶媒揮散，濃縮，それぞれヘキサン抽出物，ジクロルメタン抽出物，
メタノール抽出物，冷暗所保存

エタノール２mlに溶解，１mlずつ分取（化学分析用，バイオアッセイ用）

変異原性試験用試料

多還芳香族炭化水素等の分析

前培養（YG１０２４菌，親株 TA９８株，ニトロピレン，アミノピレンに高感受性を示す）
プレインキュベーション（３７℃，２０分間）
直接変異原（direct mutagen） 間接変異原（pro-mutagen）
S９mix無添加（S９mix－） S９mix添加（S９mix＋）
検体 ０．１ml 検体 ０．１ml
一夜培養菌 ０．１ml 一夜培養菌 ０．１ml
リン酸緩衝液 ０．５ml S９mix ０．５ml

ソフトアガーと混合
最小グルコース寒天平板へ藩種
培養（３７℃，４８時間培養）
復帰変異コロニー数（His＋）の計数
変異原性陽性の有無を判定

図 2 変異原性試験方法の概略
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a．自然復帰変異コロニ－数（溶媒対照試験に

て生じる自然復帰変異コロニー数）の２倍以上の

復帰変異コロニー数が認められ，かつ，

b．試料投与濃度と復帰変異コロニー数との間

に正の用量反応関係が認められた場合に変異原性

陽性とした。

変異原性試験は薬物代謝酵素（S９mix）を試験系

に添加する場合を（S９mix＋）とし，試験系に薬物

代謝酵素を添加しない場合を（S９mix－）として

行った。
2.3 廃木材木炭による水中の変異原性物質の除去

B試料水中の変異原性物質の除去に対して廃木

材木炭処理の有効性を明らかにしようとした。

廃木材木炭（賦活処理済みの活性炭であり，物

理化学的性状は比表面積；６４２m２/g，細孔容積；

０．３２ml/g，揮発分；２１．２％，灰分；１．３％，メチ

レンブルー吸着性能；６０ml/g，よう素吸着性能；

６０ml/gである。）を JIS―K―１４７４（１９９１）に準じて粉

末状に調製した木炭５gを B試料水５lに入れた。

マグネチックスターラーで１８時間撹拌し，廃木材

木炭に有機物および変異原性物質を吸着した。試

料水を No.５Cろ紙（東洋ろ紙）でろ過後，ろ液中

の有機物質および変異原性物質を Sep-PakC１８

ENVカラムを用いて固相抽出を行った。木炭吸

着処理前と処理後のろ液中の有機物質および変異

原性を比較することにより，廃木材木炭の有機物

吸着能および変異原性物質吸着能を明らかにしよ

うとした。
2.4 廃木材木炭による多環芳香族炭化水素（PAHs）

の除去

廃木材木炭による水試料中の PAHsの除去特性

を調べた。変異原性を測定した B試料水につい

て，固相抽出法による n―ヘキサン抽出画分中の

PAHs（ナフタレン，アセナフチレン，アセナフテ

ン，フルオレン，フェナントレン，アントラセン，

フルオランテン，ピレン，ベンズ（a）アントラセ

ン，ベンズ（b）フルオランテン，ベンズ（e）ピレ

ン，ベンズ（a）ピレン，ペリレン）を GC―MS法に

より測定した。PAHsの分析はイオントラップ型

GC―MS（ITS４０, Finigan MAT k. k. MAGNUM）を用

いて行った。GCはキャピラリーカラム DB―５

（０．２５mm ID, ３０m Length, Film Thickness ０．２５

µm; J&W SCIENTIFIC），カラムの昇温は６０℃～

２９０℃/５℃/minで行い，SIM法により定量した。
2.5 HPLC―蛍光分析法からみた有機物除去特性

水中の有機物質の分子量分布等の特性を示すも

のとして，HPLC―蛍光分析法等により有機物の測

定が行われている１２，１３）。本法に準じ，試料水を木

炭で吸着処理を行った場合の有機物の分子量分布

の変化，水処理効率との関係を明らかにしようと

した。試料水および木炭処理水は変異原性有機物

の吸着除去試験を行った B試料水を用いた。

HPLCは東ソーの TSK―GEL G２５００PWXLカラム

（７．８mm ID,３０cm Length）を用いた。B試料水お

よび木炭処理水）をろ紙 No.５C（東洋ろ紙）でろ過

し，原水ろ液，木炭処理水ろ液の２００µlをマイク

ロシリンジで HPLCに注入しクロマトグラムを測

定した。HPLCカラムの移動相は蒸留水を用い，

流量１．０ml/minで展開した。有機物の測定として

励起波長３４５nm，蛍光波長４２５nm（検出器：Shi-

madzu RF―５５０―A）の蛍光強度と，紫外部２４５nm

（検出器：Shimadzu SPD１０AV）の吸光度の２波長

同時測定を行った１２）。

3. 実験結果および考察
3.1 浸出水の変異原性と廃木材木炭による処理

表 1に A試料水，B試料水の水質の性状を示

した。B試料水の有機物濃度が高く，また，窒素

化合物濃度も高い。

S９mix－の場合には，A試料水，B試料水は変

異原性を示さなかった。また，B試料水の木炭処

理の場合にも変異原性を示さず，木炭に由来する

変異原性物質の増加等は認められなかった。

A試料水，B試料水，B試料水の木炭処理水の

S９mix＋の場合の，変異原性結果を図 3に示した。

S９mix＋の場合には，A試料水のジクロルメタン

表 1 浸出水 A，Bの水質

水質項目 A試料水 B試料水

COD ３１．２ １１６．１
TOC ２６ １１５
SS １８ ５

BOD １．３ ４６．３
Cl－ １０２００ ６３００
T―N ６６．６ １７２．３

NH４―N ５６．４ １６９．１

単位はmg/l
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抽出画分，メタノール抽出画分でいずれも変異原

性が認められた。B試料の場合にはメタノール抽

出画分で高い変異原性が見られたが，ジクロルメ

タン抽出画分では試験菌の増殖阻害がみられた。

変異原性が見られた A試料水，B試料水の変異

原性を比較するために，復帰変異コロニー数と試

料投与量との関係から一次回帰式を求め，試料水

１l当たりの復帰変異コロニー数を計算した。

A試料水のジクロルメタン抽出画分では５２０コ

ロニー数�plate，メタノール抽出画分では４５８コ

ロニー数�plateであった。一方，B試料水のメタ

ノール抽出画分では，５４２０コロニー数�plateであ

り，約１０倍程度の変異原性活性が見られた。

このようなことから，埋立処分地浸出余水中に

は，S. typhimurium YG１０２４菌株に，S９mix＋の条

件下で高感受性を示すアミノアレーン等の変異原

性物質の存在が示唆された１１，１４～１６）。B試料水の

木炭処理水では，n―ヘキサン画分，ジクロルメ

タン画分，メタノール画分のいずれも変異原性が

見られず，木炭の吸着処理によりこれらの物質が

吸着除去され，木炭処理はこのような変異原性物

質の吸着除去に有効であることがわかった。
3.2 廃木材木炭による PAHsの除去

埋立処分地浸出水中の PAHsの測定結果及び木

炭処理結果を表 2に示した。

埋立処分地浸出水中には PAHs（ナフタレン，ア

セナフチレン，アセナフテン，フルオレン，フェ

ナントレン，アントラセン，フルオランテン，ピ

レン，ベンズ（a）アントラセン，ベンズ（b）フル

オランテン，ベンズ（e）ピレン，ベンズ（a）ピレ

ン，ペリレン）が認められた。これらの PAHsは，

木炭処理によりその濃度は減少し，木炭により吸

着除去されることがわかった。
3.3 HPLC―蛍光分析からみた有機物除去

埋立処分地中には高濃度の CODが存在し，こ

れらは水中に長期間残存する難分解性 CODであ

る。その生分解性は悪く，これらの COD物質の

図 3 各試料水の変異原性と木炭処理効果

表 2 木炭処理による多環芳香族炭化水素の除去

多還芳香族炭化水素 A試料水 B試料水
B試料水の
木炭処理水

ナフタレン ― ０．４９４ ０．１２９
アセナフチレン ― ０．０１４ ０．００１
アセナフテン ０．００１ ０．０１２ ―
フルオレン ― ０．００８ ―
フェナントレン ０．００２ ０．０４１ ０．０１２
アントラセン ― ０．０１１ ―
フルオランテン ０．００３ ０．００７ ０．００４
ピレン ０．００２ ０．０１１ ０．００４

ベンゾ（a）アントラセン ０．００３ ０．００５ ―
ベンゾ（b）フルオランテン ０．００６ ０．０１３ ０．００３
ベンゾ（e）ピレン ０．００３ ０．００３ ０．００４
ベンゾ（a）ピレン ０．００３ ０．０１６ ０．００１
ペリレン ０．００４ ０．０１４ ０．００３

単位：µg/５０ml ―は検出せず
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除去が水処理対策の課題でもある。このような

COD物質は腐植物質やフミン酸等の一部であり，

水中の微量有機物の存在状態や溶解度等にも大き

な影響を与える１７）。また，塩素処理やオゾン処理

等の物理化学的水処理過程で有害物質に変化する

こともある１８）。

B試料水を木炭で吸着処理を行った場合，有機

物の分子量分布がどのように変動するのか。ま

た，分子量分布の変動と水処理効果はどのように

関連するのかを，HPLC―蛍光分析法等１２）により明

らかにしようとした。

B試料水及び木炭処理水の蛍光強度の測定結果

のクロマトグラムを図 4に示した。蛍光強度の

示すピークは，ピークの溶出順に高分子画分（Fr.

１），中分子画分（Fr.２），低分子画分（Fr.３）である。

蛍光強度のピーク面積，ピークの保持時間の変動

はわずかで蛍光強度は精度よく定量できた。各画

分の蛍光強度の定量結果を図 5に示した。全蛍

光強度の中で，B試料水の Fr.１画分，Fr.２画分，

Fr.３画分の蛍光強度の割合はそれぞれ２８．７％，

３７．５％，３３．８％である。木炭処理を行うと，その

割合は４４．７％，４５．２％，１０．１％となった。

木炭処理による各フラクションの減少率（％）を

図 6に示した。木炭処理による全蛍光強度の減

少率は４３．６％で，Fr.３画分の蛍光強度の減少率

は８３．１％で，最も減少度が大きかった。減少率の

最も小さいのは Fr.１画分で，この画分の有機物

は木炭処理等では除去が困難な有機物であった。

即ち，B試料水の木炭処理では，Fr.３の低分子有

機物がよく除去され，Fr.１の高分子有機物が残

存した。このような事から，高分子画分を吸着除

去しうる他の物理化学的処理法を併用すれば，よ

り高度な処理が行えるものと思われる。

4. ま と め

海面埋立廃棄物処分地浸出余水の変異原性およ

び有機物の特徴１４～１６）と，廃木材木炭による除去

機能２，３）について検討した。

海面埋立廃棄物処分地では S. typhimurium YG

１０２４菌株に対し，S９mix＋の条件下で変異原性が

見られた。このことから，海面埋立廃棄物処分地

浸出余水中には，アミノアレーン等の変異原性物

質の存在が示唆された１９）。処分地浸出余水の変異

原性は，廃木材を用いて製造された木炭の吸着処

図 5 B試料水，B試料水の木炭処理水の蛍光強度

図 6 B試料水，木炭処理水の蛍光強度の減少率（％）
図 4 B試料水ろ液と木炭処理水ろ液の

蛍光クロマトグラム

報 文２５０

４２─ 全国環境研会誌



理により低減し，廃木材木炭の有効性が示され

た。

HPLCにより分画された低分子画分の有機物は

廃木材木炭により吸着除去され，その除去率は

８０％以上であった。変異原性と関連するとされる

PAHsも埋立処分地余水中に認められたが，廃木

材木炭により吸着除去された。しかし，これらの

多環芳香族炭化水素の埋立処分地余水の変異原性

に対する寄与率１６）は小さいものと考えられる。
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