
河川水と海水のバッチ式混合実験におけるエストロゲンの挙動 203

河川水と海水のバッチ式混合実験におけるエストロゲンの挙動

古川 隼士 l)･鈴木 祥広 2)

●
BehaviorofEstrogenDeterminedbyBatch-mixingExperimentsuslng

RiverwaterandSeawater

TakashiFURUKAWAandYoshihiroSUZUKJ

AbstFact

ltjsnotedthatdissolvedmatterinriverwatersuchashumicsubstancesanddissolvediron

coagu]atesandprecIP)t.ateSWhenitismixedwithseawaterinanestuary.However,thebehaviorof

estrogeninanestual･yisstilllittleknown.lnthisstudy,thebehaviot･of17β-estradiol(E2)inan

estuarywasdeterminedbybatch-mixlngexperimentsuslngriverwaterandseawaterfocusmgon

thebehaviorofE2uponitscoagulationwithdissolvedsubstances.Artificialriverwatereru.iched

withE2,humicsubstancesandironandriverwatercoHected斤omanurbanareaweretestedinthe

mlXlngexperiments.WhenuslngartiflCialriverwater,mostofthedissolvedhumicsubstances

derivedfromsedimentoftheestuaryweredeterminedtoexistasdissolvedorganiccarbonafter

mlXlngWithseawater.Similarlytotheartificialriverwater,dissolvedorganicmatterinriverwater

stablyexistedasadjssolvedfractionaRermixlngWithseawater.Therefore,alargepartofthe

dissolvedorganicsubstancesinriverwatercomprisinghumicsubstancesremainedinthedissolved

&actionaftermixlngwithseawater･Tncontrast,morethan80% ofthedissolvedironinboth

anificialriverwaterandurbanriverwatercoagulatedandwasremovedfromliquidphase.Inthe

mlXlngexperimentsitwasobservedthattheE2concentrationdidnotdecreaseandthatE2

remainedinthedisso】ved舟actionofthemixture.Fromtheresultsofthebatch-mixlngexperiments,

weconcludethatthebehaviorofE2inriverwaterdiffers&om thatofdissolvediron,which

coagu】ateduponmixlngWithseawater,anditisstableinamixtureofriverwaterandseawater.
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1.はじめに

今日の水環境における問題の一つとして,外因性内

分泌位乱物質 (EDCs,いわゆる環境ホルモン)と称さ

れる化学物質による生値系,さらには人体-の影響が

危慎されている｡その物質の中でも人畜由来である

]7p-エス トラジオール (E2)紘,し尿中に普遍的に存

在しており,またE2はEDCsとしての活性度が,ほか

の化学物質と比較して著しく高いことから.,2),調査
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対象の最重要物質に位置付けられているOわが国では,

平成 ]0年度から ｢環境ホルモン戦略計画 SPEED98｣

のプロジェクトのもとで,河川･湖沼等の水環境中3-5),

あるいは下水や下水処理プロセス 6･7)におけるEDCsと

疑われる数十種類の物質について実態調査が実施され,

知見 ･情報が集積されつつある｡これらの調査結果か

ら,水環境中にはE2をはじめとするEDCsと疑われる

物質が広く存在していること,また,EDCsのほとんど

は下水処理の過程で大きく低減されることなどがわか

っている｡ しかしながら,現行の下水処理場の処理工

程では E2を含むエストロゲンを完全に除去すること
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ができないため,その一部が処理水中に残留して河川

や湖沼等に流出する場合がある8･9)｡特に,E2はほか

の EDCsと比較して除去率が低く,放流水中に数～数

十 ng･r■ォ-ダーで含まれ,河川水中に放流されてい
ると考えられる｡さらに,下水道未整備地区において,

浄化槽で処理される処理水中には依然として E2が比

較的高濃度で存在しており,合流先の河川に負荷され

ている10)｡

一方,本研究における研究想定エリアである河口域

は,河川水と梅水とが混合することで,河川水中に存

在する溶存鉄等の微量金属や有機物質等の溶存 ･懸濁

物質が,凝集 ･沈降することが古くから知られている

ll)｡また,河口･沿岸域は生物生産性が高く,しかも

河川水中の多様な溶存 ･懸濁物質の挙動に劇的な変化

をもたらす化学的反応に富んだェリアである｡これら

の挙動に連動して,さまざまな微最汚典物質も強く影

轡を受けると考えられる.特に,河川水に含まれる溶

存フミン物質およびそれと錯体を形成する鉄,いわゆ

るフミン物質錬 12)が海水と混合することによって凝集

する過程は,河川から河口における物質輸送において,

最も重要な役割を果たしていると考えられる｡河川に

流出したE2をはじめとするエストロゲンは,最終的に

河口域まで運搬される｡しかしながら,河川水 ･海水

混合エリアにおける E2の動懐に関する情報や知見は

極めて少ない｡E2は最もEDCsとしての活性度が強い

天然エス トロゲンであるから,表層堆積物にE2が畜横

する過程があれば,河口･沿岸域の生億系に影響を及

ぼす可能性も否定できない｡したがって,このエリア

における E2の挙動を明らかにすることは極めて重要

なことである｡しかしながら,河コ域におけるE2に関

する情報 ･知見が少ない理由として,河口域では河川

水と海水との混合 ･拡散が極めて複雑であるために直

接観測することが困難であること,濃度が極めて低濃

度であることに加えて,塩分の大幅に異なる試料につ

いて,塩分影響を考慮しつつ一斉に正確な測定を実施

することは非常に困難であることが挙げられる｡

そこで本研究では,河口･沿岸域における河川水中

の溶存物質あるいは畦濁物質の凝集プロセスと E2の

挙動との関係について,河川水と海水のバッチ式混合

実験から検討することにした｡模擬的に溶存フミン物

質鉄と E2の濃度を高波度に設定した試水ならびに都

市河川水を用いた二つの混合実験を実施し,両者の結

果から河口域における E2の挙動を推察することを目

的とした｡なお,E2測定にあたっては,定量性につい

ていくつかの問題点が指摘されているものの,簡便か

つ高感度の分析が可能である酵素免疫測定法 (ELISA

紘)を採用した｡

2. 材料および方法

2,1 材料

2,1.1 模擬河川水および人工海水

本研究では,河口域において河川水と海水とが混合

することで,河川水中のフミン物質鉄 (FA-Fe)が凝集

するプロセスに着目した｡そこで,海水との混合前後

における各濃度変化を的確に把握できるように,有機

物質,秩,およびE2を一般的な都市河川よりも10倍程

度高い濃度に設定した模擬河川水を作成したO模擬河

川水を作成するにあたって,森林と河口域からそれぞ

れ土壌を採取し,その土壌試料からFA-Feを抽出した｡

森林土壌は,宮崎大学の敷地内になる山王1号池周辺の

土壌を採取した｡河口底泥は宮崎県清武町から宮崎市

を流下する都市河川である八重川 (1級河川)の河口付

近から採取した｡FA-Fe抽出方法13)は,はじめに各土

壌試料 (森林土壌,河口底泥)に0.1MのNaOH水溶液

を混合させアルカリ抽出を行った｡抽出液をガラス繊

維櫨紙 (GF/F,Wtlabllan製)で櫨過し,漉液を FA-Fe

抽出液 (森林 FA-Fe,河口FA-Fe)とした｡人工河川水

■4)Boom/と各 FA-Fe抽出液 (有機炭素濃度300mg･r■
に調整)zoom/を混合させ,pH7.0に調節した｡その後,

人工河川水中に FA-Feを溶存態として安定させるため

に,混合液を振とう培養器 (BR-180LF,旋回,Taitec

製)を用いて25℃,50rpm で24時間際挿し,IfLL梓後,
凝集･凝析したFA-FeをGF/F滅紙で泌過して除去した｡

この滅液に含まれている溶存有機物と溶存鉄を溶存

FA-Feと想定し,この溶存 FA-Feを添加した櫨過模擬

河川水と人工海水14)を用いて混合実験を行った｡また,

人工海水の塩分は海水の影響が最も大きくなる条件を

想定し,混合後に塩分35psuになるように,塩分を2倍

の70psuに調整した｡

2.1.2 都市河川水および天然海水

都市河川の選定に当たっては,河川流虫に対して,

生活排水あるいは下水処理水の占める割合が高い八重

川を選定し,河川の表層水を採取した｡天然海水は,

宮崎県青島水産試験場内で配水されている砂場過海水
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を実験室に持ち帰り,さらにGF/F波紙を用いて液過し

て実験に用いた｡以降,都市河川水と天然海水を用い

た全ての混合実験において,上記の河川水と海水試料

を用いた｡採取した河川水試料は実験室に持ち帰り,

(1)溶存物質の影響を検討する場合は,混合実験前に

GF/F波紙で瀬過して使用した｡次に,(2)懸濁物質の

影響を検討する場合は,採水する際,はじめに柄杓を

用いて河川表層を位拝し,河川の底質を懸濁させてか

ら採水し,高濃度の懸濁物質を含んだ試料を以降の実

験に用いた｡また,(3)河口域において,潮汐作用に

よって発生する浮泥の巻き上げを想定した浮泥懸濁海

水を作成した｡作成方法は,八重川河口において浮泥

を南淡度に含んだ試料を採取し,実験室に持ち帰り,

250pmのふるいを通過した試料について,3000rpmで

20分間遠心分離を行った｡その後上澄みを捨て,浮泥

を回収し臆過した天然海水に所定の懸濁物質 (ss)港

度となるように懸濁させ,浮泥懸濁海水を作成した｡

2.2 実験方法

2.2.1 模擬河川水を用いた混合実験

模擬河川水を用いた混合実験では,2.日で示した模

擬河川水500mlに E2標準物質が最終浪度10ng･T.とな

るように添加し,続いて人工海水500mgと混合させ,

25℃,100rpmで6時間ffLt挿した｡また,FA-Feの凝集が

E2の挙動に与える影響について,FA-Feが存在しない

場合におけるE2浪度変化を検討するために,コントロ

ールとして FA-Fe無添加である,人工河川水400m/,

MHLi-Q水100m/,および人工海水500mlの混合液 (設定

E2浪度 =10ng･r.) についても同様の実験を行った｡

また,河川水中に溶存フミン物質がフリーの無機鉄イ

オン (Fe3+)が存在した条件を想定した実験も平行して

行ったOすなわち.泌過人工河川水500m/(設定 E2濃

度 =10mg･Jl)と路地人工海水500m/に鉄濃度が最終濃

度LOOOLLg･r1となるように鉄標準溶液 (Fe3',和光純薬

工業製)を添加 した模擬河川水を作成し,同様に混合

実験を行った｡この実験の場合のコントロールは無機

鉄イオン無添加,臆過人工河川水500mgと破過人工海

水500m/に E2浪度を10ng･r■となるように添加した試

料とした｡

全ての実験において散件後,試料を未破過試料と破

過試料に分け,それぞれの試料において全有機炭素濃

皮(TOC)と溶存有機炭素張度(DOC),全鉄濃度(TFe)

と溶存鉄浪度 (D-Fe)を測定し,それぞれの浪度を比

較したoまた,E2は.各模擬河川水とコントロールの

破過試料中の E2濃度を測定し,初期設定浪BElOng･r'

と比較し,海水混合前後の濃度変化を検討した｡

2.2.2 都市河川水を用いた混合実験

部市河川水を用いた混合実験では,2.I.2で示した(I)

櫨過都市河川水と液過天然海水,(2)高尚度都市河川

水と破過天然海水,および (3)波過都市河川水と浮泥

懸濁海水をそれぞれ500m/ずつ (各3連,Flask1,2,お

よび3)混合させた｡その後,25℃,100rpmで6時間舵

挿した｡

位拝後は,模擬河川水を用いた場合と同様に,試料

を乗場過試料と泌過試料に分け,TOC と DOC,T-Fe

とD-Feを測定し,それぞれの浪度を比較した｡また,

E2は施過試料中の E之を溶存 E2,他紙上の懸濁物質か

らE2を抽出した抽出液を懸濁E2と定義し,それぞれ分

別して測定した｡懸濁E2が検出された場合,河川水中

の溶存物質の凝集フロック,あるいは懸濁物質に付着

し,液相から除去されたと判断した｡

2.3 各項目の測定方法

2,3.1 有機炭素濃度の測定方法

TOCとDOCの測定には,全有機炭素浪度計 (島津

製作所製,TOC-5000,あるいはTOC-V)を用いた｡試

料を入れるバイアル瓶は,450℃で4時間熱処理したも

のを使用した｡

2.3.2 鉄濃度の測定方法15)

鉄nL度は発光試薬Ferrozine(PDTS,和光純薬工業製)

を用いた比色分析によって測定した｡鉄の分析に用い

るガラス器具等は,あらかじめ酸洗浄済みのものを用

いた｡各試料40m/に発光試薬を1.0m/加え,140℃に設

定したホットプレー トを用いて,沸点で約30分間加熱

し続けた｡その後,各試料を常温まで冷却し,酢酸ア

ンモニウム緩衝液を1.0m/加え,十分に僚挿した後.試

料を比色管に移し,MiHi-Q水で50mlにメスアップしたo

lO分間静位させた後,唆光光度計 (Uv-2450,Ej津製作

所製)を用いて10cmのガラスセルで波長562nmの吸光

度を測定した｡鉄標準溶液 (1000mg/し 和光純薬工業

製)を用いて,上記の方法により鉄濃度の検法線を作

成し,未知試料の鉄濃度 (TFe,D-Fe)を測定した｡
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2,3.3 E2の測定方法10)

E2の測定には,抗原抗体反応を利用した酵素免疫定

量法 (ELISA法)の分析キット (日本エンバイロケミ

カルズ製,常盤化学工業製)を用いた｡

櫨過試料の ELISAキット測定の前処理法は,全ての

混合実験において以下の方法で行った｡聴過試料をメ

タノール (HPLC用,和光純薬工業製)5mlと蒸留水

5m[x2でコンディショニング済みの C18固相カー トリ

ッジに通水し,蒸留水5m/x2,-キサン (HPLC用,初

光純薬工業製)5mJで洗浄後,ジクロロメタン (ェス

トラジオール分析用,和光純薬工業製)5mgで溶出し

た｡溶出液は,窒素ガス気流により溶媒を揮発させ浪

縮乾同させた｡残留物は,ジメチルスルホキシ ド

(DMSO,和光純薬工業製)とメタノールを1/10で溶解

し,溶解液が1%DMSO,10%メタノールとなるように

蒸留水で調整 (最終容最2ml) した｡この溶解液中の

E2張度を測定したo

腫紙上の懸濁物質も全ての混合実験において以下に

示す方法で行った｡帖過に使用した波紋にメタノール

4mJを添加し,超音波抽出した抽出液を,ガラス繊維

櫨紙 (GF/F,Whatman製)を用いて脂過した｡泌液を

ロータリーエバポレーター (40℃)を用いて乾固させ,

残留物は,DMSO とメタノールを1/10で溶解し,溶解

液が1%DMSO,)0%メタノールとなるように蒸留水で

調整 (最終容±達3ml)したoこの溶解液中の E2濃度を

測定した｡模擬河川水と都市河川水の波過試料,なら

びに櫨紙からの抽出液のE2の検出下限値は,キットの

定量下限値と浪縮倍率 (模擬河川水,50倍濃縮 ;都市

河川水,150倍 ;抽出液,100倍)から算出して,それ

ぞれ0･50,0･]7,0･25ng･rlとした｡

2.4 標準添加法によるE2測定法の評価

河川水中におけるE2のELISA法による分析は,交差

反応性や反応阻害物質の共存によって影幣を受けるた

め,厳密な定]_iTj:評価は困難であるとされる｡河川水中

にはE2の抗原抗体反応を妨害する爽雑物質が数多く存

在 しており,その爽雑物質の中でも有機物質であるフ

ミン物質は,E2の過大評価の原因物質になりうるとい

う報告がなされている16)｡すでにELISA法による流入

下水中の E2濃度の測定は,LC-MS/MSを用いた機器

分析法と比較して4-5倍高い浪度で検出されることが

報告されている17)｡

そこで,試料の前処理法からELISAキットによるE2

の測定の一連の操作におけるE2の定量性について,E2

標準物質を用いた標準添加法による評価を行った｡破

過都市河川水500mJと姑過大然海水500m/を混合した

未知試料に,E2濃度が0,I.0,3.0,5.Ong･rlとなるよ

うにE2標準物質を添加 し,2.3.3に示した方法で測定し

た｡E2標準物質添加濃度とE2濃度測定値は高い相関関

係 (r-0.986)を示した (Fig,1)｡標準添加法によって

未知試料のE2濃度を求めると,L.Ong･rlとなった｡ま

た,添加濃度と測定値の関係すなわち検量線の傾きか

らE2の回収率を求暁ると79%であった｡一方,同一の

未知試料について,EL】SA キットの常法にしたがって

未知試料の E2濃度を測定し,回収率で補正すると,

0.8ng･rlであり,標準添加法で得られた値に近い値を

示した｡以上のことから,ELISA法を採用した本測定

法は,海水混合前後におけるE2濃度変化について,辛

定最的な評価は十分に可能であると判断し,本実験で

得られた結果をもとにE2の挙動を推察することとした｡

3.結果と考察

3.1 模擬河川水中の溶存有機物質,鉄および E2

の変化

森林と河口の FA-Feを用いた混合実験における有機

炭素浪度変化をFig.2に示す｡森林土壌FA-FeではTOC

とDOCで,それぞれ 28.5mg･rlと 14.3mg･T.となっ

た｡河口底泥 FA-Feでは,それぞれ 25.8mg･〃 と

25.3mg･rIとなったC森林土壌 FAIFeでは,フミン物

質の凝集が認められたが,河口底泥 FA-Feでは濃度変

化が認められず,海水と混合したにもかかわらず,堤

合液中には有機物質が高股座で存在したO起源の異な
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Fig.IE2calibrationcurveobtainedbystandardaddition

method(meanj=SD,n=3).
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る溶存フミン物質では海水混合による挙動が異なるこ

とが示唆された｡

Fig.3に各 FA-Feを用いた混合実験における鉄濃度

変化を示す｡森林土壌 FA-FeではTIFeとD-Feは,そ

れぞれ 98.8lLg･T.と 5.37pg･r'となり,海水混合によ
って,TIFeの大部分が懸濁態となり,櫨過によって除

去された｡また,河口底泥 FA-Feにおいても TFeと

D-Feは,それぞれ 161.3ug･J■と80.3pg･rlとなり,
TFeの50%以上が懸淘態として除去された｡河川水中

の FA-Feは,悔水と混合することによって,鉄がフミ

ン物質から遊離し,粒子状の水酸化鉄フロックとして

凝集したと考えられる｡これまでの報告において,河

川水中の溶存鉄は海水との混合によって,急激な鉄濃

度の減少が示されており'&),本実験においても同様の

挙動を示したと考えられる｡

つぎに,模擬河川水中のE2変化について,各FA-Fe

添加とコントロールの場合を比較した (Fig.4)0FA-Fe

添加･非添加いずれにおいても溶存 E2濃度は極めて近

い値を示し,各 FA-Feとコントロールとの間には有意

差が認められなかった (P〈O.05)｡また,どの実験区に

おいても E2濃度は 9.6-12.Ong･rLの範胸内であり,

設定浪度の 10mg･r■とほぼ一致した｡また,溶存フミ
ン物質をフリーとした実験区についても Fe3+添加 ･非

添加におけるE2浪度を比較したC位秤後,混合液中に

は目視で確認できるほどの鉄凝集フロックが懸濁して

おり, 旭過によってTIFeの大部分が除去された｡しか

しながら,E2濃度はFel十の添加 ･非添加の試料のいず

れの櫨液からも設定浪度の 10ng･r-とほぼ一致した測
定結果が得られた｡E2の無機鉄コロイ ド-の吸着は認
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めらなかった｡

模擬河川水の混合実験の結果から,梅水との混合に

よって河川水中の FA-Feの鉄が凝集し,帳過によって

除去されたにもかかわらず,共存するE2は海水混合後

も溶存態として安定的に存在することが示唆された｡

3.2 都市河川中の有機物質,鉄および E2の変化

3.2.1 都市河川水中の溶存物質の影響

都市河川水中の溶存物質が E2の挙動に与える影響

について,都市河川水と梅水をそれぞれ櫨過してから

混合させ,各成分の濃度変化を測定した｡Fig.5に位拝

復の有機炭素濃度変化を示す｡混合液中のTOCとDOC

は平均 (n=3)して2.53mg･r'と2.48mg･r-であった｡
TOCと DOCについて比較すると,両者間では有意差

(p<0.05)が認められなかったOこのことから,本実
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験に用いた都市河川水中の溶存有機炭素は,海水と混

合 ･撹件後においても,溶存値として保存的な挙動を

示すことがわかった｡また,本実験に用いた八重川河

川水中の溶存有機炭素濃度 (DOC)に対する溶存フミ

ン物質の濃度を測定した｡河川水中からのフミン物質

の抽出は福島ら'9)の方法に従った｡溶存フミン物質と

DOCはそれぞれ l.26mg･rIと4,47mg･rLで検出され,

溶存フミン物質/DOCの値が 0.28であった｡フミン物

質は,一般的な河川ではDOCの約50%を占めるといわ

れており,清澄な河川,すなわちDOC濃度が低い河川

においてその割合が最大となる的｡ したがって,下水

道未整備地区 (漕武町)を流下する八重川のような河

川では,DOC中において,フミン物質以外の有機炭素

成分が多かったために,フミン物質の割合が 28%と低

い値を示したと考えられる｡

Fig.6には,位枠後のTIFとD-Feの変化を示す｡T-Fe

とD-Feは,それぞれ平均 (n-3)で 17.OiO.15帽 ･F'と

3.13土0.16ug･r)であったO都市河川水中の溶存鉄のう

ちの約 80%は,梅水混合後には懸濁態として除去され

たと考えられる｡模擬河川水を用いた混合実験と同様

に,海水との混合によって溶存鉄は,その一部が懸濁

憶の水酸化鉄フロックを形成し,液過によって除去さ

れたと考えられる｡

Fig.7には,都市河川水中の溶存E2の撹拝復におけ

る油:液中のE2濃度と濾紙上のE2濃度の測定結果を示

す｡旭液中の E2は.平均 1.33ng･r)(∩-3)で検出さ
れた｡しかしながら,懸濁E2は,いずれのフラスコに

おいても検出下限値以下 (0.25ng･T.)であり,拡紙上

の懸濁物質には E2がほとんど存在しなかったと考え
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られる｡

都市河川水中の溶存E2は,海水と混合しても,共存

する溶存鉄の凝集の影響を受けずに溶存態として安定

に存在した｡また,模擬河川水を用いた混合実験にお

いても,海水混合によって凝集 したフロックに付着す

ることはなく,溶存態として安定的に存在した｡ これ

らの二つの混合実験の結果から,都市河川水中の溶存

フミン物質等の溶存有機物質および溶存鉄は,海水混

合域において,E2の挙動に影響を及ぼす可能性は極め

て小さいことが示唆された｡

3.2.2 都市河川水中の懸濁物質の影響

E2の挙動に対する河川水中の懸濁物質の影響につい

て検討するため,高濁度河川水(懸濁物質波風 62mg/L)

と櫨過海水を用いた混合実験を行ったoFig.8には,班
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拝復の混合試料のTOCとDOCの変化について示す｡

混合試料中のTOCとDOCは,それぞれ平均 (∩-3)で

2.22mg･r'と2.15mgイ ■であった｡いずれのフラスコ

においても,海水混合による濃度減少はTOCの約 10%

未満であり,TOCとDOCの間には,有意差 (p<0.05)

が認められなかった｡櫨過河川水を用いた混合実験に

おいてもDOCは安定に存在したことから,都市河川中

の溶存有機物質は海水を混合した後も,大部分が溶存

憶として安定に存在すると考えられる｡混合試料中の

T-FeとDIFeは,それぞれ平均 (n=3)で730土50.7LLg･

Jlと5.85±1.65帽 イ'であり,TFeの大部分 (98%以上)

が懸濁憶として泌過によって除去された｡悔水との混

合によって,鉄は初めから懸濁憶として存在していた

鉄と,溶存憶であった鉄の一部が凝集し,破過によっ

て除去されたと考えられる｡

高濁度の懸濁物質を含んだ河川水と海水を混合した

場合.有機物質は溶存態として安定に存在し,これに

対してTFeはほとんどが漉過によって懸濁億として除

去された｡このような条件におけるE2濃度の変化を調

べた (Fig.9)｡E2は混合試料の櫨液中から平均値

1.12ng･r'(n-3)で検出された｡しかしながら,泌紙

上に回収された懸濁物質の抽出した懸濁 E2は検出下

限値以下 (0.25■1g.rl) であったC懸濁物質中には E2

がほとんど存在しなかったと判断される｡また,河口

域の潮汐作用によって発生する浮泥の影響について検

討した混合実験も同様の結果を示した｡位拝復,櫨液

中の溶存 E2は平均 1.28ng･rL(n=3)で検出された｡

しかしながら,施過によって相当量の懸濁物質が櫨紙

上に回収され,鉄もTFeの97%以上の浪度減少を示し
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たにもかかわらず,鯨濁物質から抽出した懸濁 E2は検

出されなかった｡

治水との混合後,高濁度河川水あるいは浮泥懸濁海

水中の鉄の大部分が懸濁値として除去されたにもかか

わらず,共存するE2は溶存態として安定的に存在する

ことがわかった｡このことから,都市河川水中の E2は,

海水と混合しても懸濁物質に付着あるいは吸着して底

質へ沈降する可能性は低く,河口域において河川水中

の懸濁物質とは異なる挙動を示すことが示唆された｡

3,3 河口 ･沿岸域におけるE2の挙動

東京湾の底質におけるエストロゲンとその抱合体の

調査において,E2が表層堆積物中に広い範囲で分布し

て,特に河口に近いエリアにおいて比較的高い濃度

(0.4-0,5ng･g~1)で検出されている 21)O河川水中の

E2は河口域で堆積する経路があると考えられる.しか

しながら,本研究では,模擬河川水および都市河川水

を用いた各混合実験において,いずれの実験でもE2は

溶存態として存在し続け,油水混合による凝集フロッ

クあるいは懸濁物質への付着等は認められなかった｡

E2の疎水他の度合を示すオクタノール/水分配係数

(LogK｡､V)は3.10-4.01と報告されており22～24),E2

は中桂度の疎水性物質であると考えられる｡したがっ

て,河川水中のE2は凝集フロックや懸濁物質に対する

吸着性はそれほど高くない物質であるために,ほとん

どの E2が溶存態として液相に残留したと推察される｡

河口域において様々の溶存物質や懸濁物質の輸送に大
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きく寄与する溶存フミン物質などの有機物質や溶存鉄

揺,EZの挙動にはほとんど影響を及ぼさないことが強

く示唆されたoE2は,微生物や細菌といったその他の

要素が関与した別途の経路によって,河口･沿岸域に

蓄積 している可能他が高い｡

4.まとめ

(1)模擬河川水を用いた混合実験において,森林土

壌 FAIFeは悔水との混合によって,フミン物質の凝集

が認められたO しかしながら,河口底泥 FA-Feを用い

た場合,ならびに都市河川水を用いた混合実験では,

いずれにおいても凝集による明馳な濃度減少は認めら

れなかった｡梅水との混合後も,ほとんど有機物質は

溶存態として安定していた｡

(2)鉄は全ての混合実験において同様の挙動を示し,

D-Feの50%以上は海水との混合によって,凝集 し懸濁

憶の鉄となって液相から除去された｡

(3)溶存 FA-FeとE2の漉度を高濃度に設定した模擬

河川水および実際の都市河川水を用いた海水との混合

実験において,いずれの実験においてもE2は溶存態と

して液相に安定的に存在 した｡

これらの結果から河川水中の E2は,海水との混合で

生じる溶存 ･懸濁物質の凝集 ･沈殿とは異なる挙動を

示すことが強く示唆された｡
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