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論文内容の要旨

本論文は、非イオン界面活性剤であるノニルフェノールポリエトキシレート (NPnEO) とその代謝産物 (BEPs)

の下水道における挙動を把握する上で重要となる活性汚泥への吸着特性の解明を行うことを目的として、活性汚泥か

らの NPE-BDPs の抽出方法の確立、活性汚泥への吸着特性をまとめたもので、緒論、本論 3 章、総括並びに結論よ

り構成された。

第 1 章の緒論では、 NPnEO の生産高・使用量、 NPnEO の下水処理過程における毒性エストロゲン活性の増加等

の問題点、 NPnEO の最終代謝形態であるノニルフェノール (NP) が環境ホルモン物質として確認された事実、ま

た BEPs の下水道における挙動に関する研究動向など、研究の背景を述べた。

第 2 章では、 NPnEO と BEPs の活性汚泥からの抽出方法の確立を行った。抽出方法として、まず試料を真空凍結

乾燥した後、 15分間メタノールで超音波処理し、次に 8 時間ジクロロメタンによりソックスレー抽出を行い、

Graphitized Carbon Black カートリッジで洗浄した後、ガスクロマトグラフィーや液体クロマトグラフィーの機器

分析に供することが最も良いことが明らかになった。この分析方法を用いて、実処理施設からの試料中の NPnEO

と BEPs の分析を行ったところ、 0.8-136.9μgjg (Ave.29μgjg) の範囲で全試料中に存在することが確認され、こ

れらの化学物質の普遍的な汚染の事実が明らかになった。

第 3 章では、これまでその挙動が解明されていない、 NPnEO の酸化エチレン鎖の重合度 (n) が1-2の NP1EO、

NP2EO、およびその末端がカルボキシル化された NP1EC、 NP2EC、それに NP を用いて、それら単独の状態にお

ける活性汚泥への吸着特性を考察した。活性汚泥への吸着特性は NP> NP2EO > NP1EO > NP1EC勾NP2EC の順と

なり、 NP、 NP2EO、 NP1EO が汚泥への吸着能が高く、汚泥へ蓄積され易いことが判明した。

第 4 章では、第 3 章で用いた同じ種類の物質の 2 種共存下における、活性汚泥への吸着特性を検討した。 NP と

NP2EO の等量(質量)の混合系においては、 NP は単独のそれよりも 2 倍強吸着能が増加することが判明した。ま

た、一般的に単独系よりも混合系の方が、それぞれの物質の活性汚泥への吸着能が増加することが明らかになった。

総論並びに結論では、得られた知見をまとめるとともに、残された課題、及び今後の展望として下水道における環

境ホルモン物質の挙動解明の考え方を述べた。
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論文審査の結果の要旨

ノニルフェノールポリエトキシレート (NPnEO) は、主に工業用界面活性剤として大量に使用されており、下水

処理施設においては生分解を含めた複雑な反応によって、様々な代謝産物 (BEPs) を生成することが知られている。

それらの中にはノニルフェノール (NP) といった環境ホルモンと確認された物質も含まれ、また BEPs は親物質よ

りも高い生態毒性を有することも、最近明らかにされている。下水処理場における流入水・処理水中の NPnEO と

BEPs の消長については詳細に研究されているものの、活性汚泥中におけるこれらの物質の消長に関してはほとんど

明らかにされていないため、全システムでのそれらの挙動が十分に解明されていないのが現状である。本論文は、

NPnEO と BEPs の活性汚泥中での挙動解明に関する研究結果をまとめたもので、主な成果は以下の 3 点に集約でき

る。

1 )活性汚泥からの NPnEO と BEPs の抽出・分析方法を検討している。試料を、真空凍結乾燥、超音波処理、

ソックスレー抽出、カートリッジ洗浄により、抽出を行い、機器分析に供すると分析が可能なことを明らかにして

いるo 次いで、この開発した方法により、実処理施設の活性汚泥試料中の NPnEO と BEPs の分析をしたところ、

これらの物質は普遍的に存在していることを明らかにしている o

2) BEPs では特にこれまでに挙動が解明されていない、 NPnEO の酸化エチレン鎖の重合度 (n) が1-2の NP1E

O、 NP2EO、その末端がカルボキシル化された NP1EC、 NP2EC、及びノニルフェノール (NP) を用いて、それ

ら単一の状態における活性汚泥への吸着特性を明らかにしているo 次いで、その特性からこれらの物質は、活性汚

泥に対して 1 つの吸着座に l つの吸着質が吸着するモノレイヤー吸着ではなくヘテロな状態で吸着すること、また、

NP が最も汚泥に吸着しやすいことを明らかにしているo

3) これまで報告のない、これら物質の 2 種共存下における、活性汚泥への吸着特性を検討し、混合系においては

単一系よりもさらに活性汚泥への吸着能が増加することを明らかにすると共に、 2 種の物質の混合の割合によって

も吸着能が変化することを明らかにしている。

以上のように、本論文は活性汚泥からの NPnEO と BEPs の抽出・分析方法を確立すると共に、それら物質の下

水活性汚泥での挙動を解明しているo 本研究で得られた成果は、 NPnEO と BEPs の物質の下水処理におけるさらな

る挙動を解明をする上で有用であり、この知見は他の環境ホルモン物質の下水処理における挙動解明する上でも有用

であると考えられ、水質管理工学および環境分析学分野に貢献するところが大き L 、。よって本論文は博士論文として

価値のあるものと認める。
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