


1章はじめに

廃棄物処理は、安全で衛生的な社会を保つための重要な社会インフラのひとつである。

生活圏からは、収集･運搬と短期的な中間処理までが視界に入るが、時系列的に見ると最

終処分場で長期にわたり風化･安定化･無機化する時間が圧倒的に長い。期間が長いこと

から、最終処分場は｢ヒトが積極的な関与をしなく ても、廃棄物から環境に影響を与える

ことがない｣機能を期待されている。

これまで、カドミウム等の重金属類、ダイオキシン類等の化学物質は、最終処分で十

分に保持されてきたが、本研究で題材とする有機フッ素化合物(PFCs)は、保持されずに

溶出し、周辺環境に移行する可能性を持つ。そこで、ヒトが積極的に捕集し、破壊する

ことが必要となる。

余水に溶出した PFCs は、粒状活性炭(GAC)で一定割合、吸着捕集することが可能で

ある。しかしいずれは破過し、GACを加熱･再生賦活する必要がある。その際、 PFCsが

大気に放出される(すなわち、再生賦活工程が汚染源となる)ことが懸念された。その可

能性はどれほど大きいのか、またどのようにすればその汚染を低減させることができる

のかが本研究の主要な課題である。折しも、有機ハロゲン化合物の熱化学的破壊は、POPs

条約のPCB破壊完了期限(2028年)をひかえ、十分な実証の上で実施されようとしている。

PFCsのGAC再生賦活時の挙動を予測･制御する上でも、PCB等の熱化学処理に関する知

見が有効である。

以上の通り本論文は、PFCsと熱化学処理を題材として、積極的な最終処分場管理のあ

り方をとりまとめたものである。

2章最終処分場の役割とその中における化学物質の挙動

本章は、申請者が神戸市役所ならびに大阪湾広域臨海環境整備センター(フェニックス最終処分場)での廃棄物行

政を通して獲得した科学的知見をまとめたものである。なお、ダイオキシン類に関わる研究成果の一部は、申請者

が共著者となった論文(廃棄物学会論文賞受賞論文)をまとめたものである。

最終処分場は、廃棄物が短期的な中間処理をうけ、その後長期的に貯留され、最終的

にはそれを自然環境の一部とするプロセスを担い、次に述べる 3種の分類に分けられて

いる。生活環境･健康環境上、問題となる成分を含まない不活性な廃棄物を受け入れる処

分場(安定処分場)、処分場内で徐々 に風化･安定化･無機化が進行し、その過程で生じる

排水を処理することで外部に影響をもたらさない処分場(管理型処分場)、および有害物

質を含む廃棄物を外部と遮断する処分場(遮断型処分場)である。

最終処分場に搬入される廃棄物には、重金属類や化学物質など、健康環境上、留意が

必要な物質が含まれることがある。しかしこれらに対しては、溶出防止の処理がなされ、

風化･安定化･無機化の進行とともに、粘土層や覆土による吸着保持機能によって、これ

まで最終処分場が環境の二次汚染源となることはほとんどなかった。しかしながら、非

吸着性･イオン性物質など、一部の物質については、その保持機能は十分ではない。さら

に最終処分場を時系列的にみると、過去において使用･廃棄されていた物質が｢禁止物質｣



となったときに、すでに｢その中に埋められている｣という潜在的汚染源となる可能性が

ある。

3章有機フッ素化合物による環境汚染と最終処分場への進入・ 貯留・ 溶出および粒状活

性炭による捕集

本章は、申請者が入学後の成果である参考論文1～7の内容をとりまとめたものである。

PFCsによる環境汚染が明らかになって以来、最終処分場について調べた結果、化学製

品として広く使用されてきたことにより相当量のパーフルオロオクタン酸(PFOA )およ

びパーフルオロオクタンスルホン酸(PFOS)が搬入されていることがわかった。その後、

POPs条約の改正作業および改正によって、 PFOS(POPs条約Annex B リストに記載され

た)が使用禁止となり、 PFOA がPOPs条約リストに載せるか否かの調査対象となった。

これにより廃棄物によって最終処分場に搬入される PFCsの種類が、炭素数の異なる規制

されていないものに変化していった。そのなかでも、炭素数が少ないC6タイプのものな

ど、より吸着性の低い化合物の割合が増加することによって、排水処理での除去困難性

が高まった。水中に存在するこれらの物質の破壊処理については、様々 な方法が検討さ

れてきたが、希薄になるほど困難を極め、近年は活性炭によって吸着捕集し、それを何

らかの方法で破壊することが現実的な選択肢となりつつある。

4章燃焼分解法による粒状活性炭中全フッ素の定量

本章は、申請者が入学後の成果である副論文1および参考論文8(環境化学会技術賞受賞論文)および9の内容をとり

まとめたものである。

GACに吸着保持されたPFCsの総量を把握するために、GACを最初に空気燃焼し、そ

の後酸素によって完全燃焼する二段階での燃焼分解法を適用した。その結果、GACの空

気燃焼の温度が600 oCのときに回収される無機Fが最大となり、さらに空気燃焼の温度

を上昇させると、無機Fの回収率が低くなる現象を見いだした。この理由として、排水

処理に適用された GAC の表面上に沈着した CaCO3 が 600 oC を超える温度で CaO と

CO2に熱分解し、生成したCaOがF分を捕捉して、 CaF2を形成し、気相にHFとして放

出されることを阻んでいるものと予測された。この知見は、 F 分計測の最適化条件の検

出のみならず、有機F分の熱化学的破壊にアルカリ分が寄与する可能性を示唆するもの

であった。また、同場所で同時期に採取されたGACで検出された定量可能なPFCsの計

測結果と比較したところ、それは全有機F分の10%程度である様子がうかがわれた。す

なわち、定量可能なPFCsは、様々 な種類のPFCsのごく一部を把握しているに過ぎず、

全F分での定量の重要性をあらためて認識させる結果となった。



5章有機ハロゲン化合物の熱化学的破壊

本章は、申請者が入学後の成果である副論文3および参考論文10の内容をとりまとめたものである。

難分解性の有機ハロゲン化合物の確実な破壊において、熱化学的手法は歴史もあり、

汎用的で十分な効果を見込める方法である。 PCBsの熱化学的破壊に関する米国･欧州お

よび我が国の経緯をみると、過去においては、 1200 oC以上の高温を必須としていたが、

現在は低濃度PCB廃棄物の無害化処理には、通常の廃棄物の燃焼程度の温度(850 oC)で

十分に対処できることが実証されてきている。その科学的根拠を得るため、アルカリ分

と反応の場を提供する固相成分を共存させたテトラクロロベンゼン、テトラブロモベン

ゼン、および 2種の臭素系難燃剤を使用して熱化学的破壊のラボ実験を実施した。その

結果、アルカリ分とアルミナの添加によって、熱化学的破壊効率が10倍程度高まること

が明らかとなった。さらに、気相に移行しにくい不揮発性の物質の場合ほど、この効果

が高まる傾向にあった。

6章活性炭再生賦活工程における有機フッ素化合物の熱化学的破壊

本章は、申請者が入学後の成果である副論文2および参考論文11,12の内容をとりまとめたものである。なお、一部

投稿・ 審査中および未発表データが含まれる。

粒状活性炭(GAC)に吸着された PFCs が活性炭の再生賦活処理の際に破壊されるのか

どうかを調べた。まず、 PFOA の空気燃焼における無機化を確認し、次に PFOA,PFHxA

およびPFOSの窒素雰囲気での熱処理後の無機Fの回収率を調べた。その結果、試薬原

体での熱処理では無機Fの回収率は低いが、GACに吸着させ、アルカリを添加した状態

であればその回収率が上がことがわかった。

また有機状態のF化合物の残留も、予めGACに吸着させておくことと、熱処理温度の

上昇で、大幅に低下させることを明らかとした。

実際のGAC再生賦活を実施している施設の視察を行ったところ、内燃式キルンで 900

～950 oCの熱処理を行い、ガスを湿式スクラバーで洗浄していることから、ラボ実験の

結果を実施設での予測に適用できることがわかった。

7章結論

PFCs 問題を題材として、最終処分場の積極的管理に、GAC による化学物質の吸着捕

集とその再生賦活が有効であり、それにはアルカリ分が関与し、さらに改善の余地があ

ることが明らかとなった。しかし、PFCsの種類によっては、現在のGACでは完全にPFCs

を捕集しているとは言い難く 、また、熱化学処理の工程で物質収支が100%明らかになっ

ているわけでもなく 、今後も、両方の面において探求･改善の必要性は大きい。本研究で

題材としたPFCsは、規制を受けた物質のうちのひとつに過ぎないが、ここで得た知見は

今後の最終処分場管理、化学物質対策に有益なものであると考えている。


