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沖永良部島における水洗用便器と水道管を

　　　閉塞 させる炭酸塩 沈殿 物の特性
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Characteristics　of　carbonate 　precipitates　choking 　toilet　bowl　and

　　　　　underground 　water 　pipe　in　Okinoerabu　Island

IMAI 　Shigeo＊
，
　KITAGAWA 　Yb ＊＊ and 　TAZAKI 　Kazue＊＊

Abstract　 Prccipi町alcs　grow・rapidly 　from　undeI ・ground　water 　ill　linlcstone　termill　of 　Okinoel・abu 　Island　located

〜ou 吐hcrll　Kyusyu，Japan．　In　this　island，　C そ恥
一rich　underground 　watcr 　are　uscd 　as 〔lrinking　watcr 　whi じh　causc 　and

e 「rec【choking 　toi】et　bowi　2md 、watcr 　pipes　by　thc　prccipitates．　In　this　stL且dy　the　precipitates　11
・cl・e　collected 　frQm

toilcτbowl　at　Chilla−cho 　and 　l
’
1
’
om 　the 　water 　pipe　ofpump 　wcll 　at　Akamine ．　 Fi工amentous 　c罪しnobtLctcrlaare

obsei
”
v
’
ed　on 　the　surface 　ofthe 　prccipkatcs　in　b〔｝th　cascs ．　These　precipitates　collsist　maini ｝ofcalcite 　with 　beavy

metals ，　such 　as　Cu，　Zn、　Mn ，　Fc　and 　Pb　which 　are　concentra τed 　from　wa しer．
「
藍
1hc

　accumulation 　ofPand 　N 　are　also

detected　at　heavy　metal 　laycrs　by　using 　EPMA ．　The　prじcipitates 　can 　explain 　that　bioじheinical　 condi ［ions　are

favorablc　for　carbonatc 　forn夏ation ．　inhulnan　dail｝1i艶 the　prccipitatcs　adhe1
’
ed ［o　cquipments 　are　displcased　as

ddirl ，　However　inthis　environments ，　the　results　suggest 　that　micl
’
oorganism 　can 　accumulate 　hea、ymetals　from

drinking　water ．

κめ
・賜 凹必 ；Okinoerubu　Island，　k ｝ileしbowl，　water 　pipe，　precipitates，　calcitc，　cyanobacteria ，　heaN｝尸metals

は じめ に

　炭酸塩鉱物 の 形成 は．地球温 暖化 に 深 い 係わ り の あ る C］OL，

の 減少 に 重要な役割 を持ち，生命進化の 過程で 膨大 な 量の

C（：）2が，炭酸塩鉱物 と して 固定され て きた と考え られて い る．

　 炭 酸塩 鉱 物 は 全 世 界に 広 く分 布 し、油 田や 天 然ガ ス の 50 ％

が 炭酸塩岩地域に 貯留され，ある い は接触交代鉱床 として 多

くの 有用金属を産する （吉村 ・）1：倉 1993），さ らに 世界 人冂

の 約 25％ が炭酸蝋岩地 域 を 流 域 とす る 水を利 用 して い る．

　陸域に お け る炭酸塩の 沈殿 で 最も代表的な もの に鍾乳 石が

あ り，炭酸カル シ ウム の 結晶形 の ill で は，常温 にお い て熱力

学的に安定で あ るカルサ イトか らな る 場合が ほ とん どで あ る．

そ の 炭 酸塩 沈 殿物の 沈 殿 生 成 が、微 生物 の 活 動 に起 因す る と

考
．
え られ て い る （占村 ほか 1995 ）．

　無機的に形成したカルサイトと生物関与に よ っ て 作られた

カル サ イ トは 漸移 して い る 場合が 多く，そ の 違 い を 区別す る

こ とは 非常 に難 し い ．無機的な カル サ イ トの 沈殿は，　
・
般 に

CO2 の脱ガス によ り炭酸カル シウム の 過飽和が進行して 起 こ

り，生物 の 関与 に よ るカ ルサ イトの 形成は，貝や サ ン ゴ をは

じめ微 牛物 に よ っ て も起 こ る こ とが報告 され て い る （安多ほ

　20Ul 年 ］O 月 15H 受付．2002 年 2 月 280 受理，
＊ （株）INAX 基礎研究所，

カΣ 2000）．

　地球の あらゆる と こ ろ に 水が存在し，水が 存在す る とこ ろ

に は 微生物 が 存在する．身近なわれわれ の 生活環境で あ る ト

fレ，浴室 をは じめ 給水 ・排水管な どは．微 生物 の 影響 を受

け る 典型的な場となっ て い る．微 生物が材料表而 に付着し増

殖した結果．バ イオ フ でル ム （biofUms）を形成 し，着色 し

た ヌ メ リ汚れ とな る．そ して さ ら に は，悪臭の 発生 ・
材料腐

食
・
設備や 材料 の 機能低下や 故障 の 原因 とな る．例 え ば．小

便器で は微生物 の 増殖 によ っ て 尿中の 尿素が 分解さ れア ン モ

ニ ア を 生成 し，pH が 上昇し溶存して い た Cバ
ー
が リン 酸カル

シ ウ ム （ハ イ ドロ キ シ アパ タ で ト） と して 沈殿 し．尿石 汚れ．

が 形 成 する こ とが 報告され て い る （守 山 ほか 1998 ）．こ の よ

う に微生物がさまざ まな イオ ン を蓄積，周定，鉱物化させ る

と い うバ イオ ミ ネ ラ リゼ
ー一

シ ョ ンの 研究が注目さ れ て い る

〔Brown 　et　al．⊥998 ；Frankel 　and 　Bl∈ickm ⊂）re 上991；Skin−

ner 　and 　Fitzpartrick　1992），微
／L物の f乍用 で 形 成さ れ る 沈

殿物は，水質 （溶存イオ ン，pH ，酸化還元電位．有機物の 存

在），温度，流速 な どの 環 境 に 大き く左右 され る （北野 1997 ；

TaZaki　1999 ）．例えば 温泉水中に 生息 す る微生物が，水中の

カルシ ウム イオン を取 り込み、カル サ イ トの 形成 （安多ほか

　　　　　　　　　　　 〒 479−8588 愛知県常滑市港町 3丁 目 77

　　　Basic　Research　Center，　INAX 　Corporation，　Mina1Qlnachi，　Tokonamc．　Aichi，479−8588　Japan．
＊＊ 金 沢 丿く学大 学院自 然科 学til　FIE科，〒 9201 ⊥92 ｛」川 県金訳 市角 間「ll丁

　　　Dcpartment 　of 　Earth　Seiences，　Kanazawa　University，　Kakuma ，　Kana∠awa ．920−1192．lapan、

〔13 ）
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Fig．　L 　Index　map 　of 　Okinoerabu【s　land　ill　Kagoshima　Prefccturc
show 岨n』 〜ample 　LocaLions．

2〔〕00 ；大野
・11P崎 20〔｝C〕）や シ リ カの 鉱物fヒ作用 を 行 う こ と

（Asacl　i　and 　Tazaki 　200 ／） な とが 知 られ て い る，

　われわれ の 生活環⊥［に おける設備桟器や配鋸な L に付着す

る 沈殿物の 形成 メカ ニ ズム を探 る こ とは，われわ れの 生活環

境 の 維 持 の た め に 非 常 に 重 要な こ とで あ る．

　本研 究 で は．水中の 高い 1厂 皮の （a が水道管を 閉笄 させ る

典型的な易所 として 沖 k良部島を選んだ，沖永良部島は，石

灰 岩か らな る 島で あ り，地 ド水を は じめ と して 河 ）［1や た め 池

などに は G の 含有量 が 高 く，か V ，高ア ル カ リ性 と な っ て

い る，沖永良部島の Ca などの 元素や 水の循環 を考 え る場 δ，

離島とい う単純 で か つ 特異な水環境 に 加え，そ こ に 生息す る

微生物 に よ る 生態系は非常に重 要 で あ る，

　本研究て は，沖永良部島に才 け る生活 環境．特 に水洗用便

器 と水道管を閉塞 させ る沈殿物 の 特性 につ い て，そ の 鉱物学

的．化挙的，微生 物学的研究を行 っ た の で 報告す る．

試　料

　 T十J西諸島 に あ る序 児島県大島郡 の 沖永良部島 は．鹿 児島市

から南へ 536km ．北緯 27度
・
東経 128 度線 Lに 浮力ぶ 面

債は 95km2 ．周 囲 50km 、奄 美。者島で 3 番r「の 大きさの

島で あ る （Fig．　O ，島の 地質 は，大部分が 第三紀の 降起珊朋

礁 によ っ て 形成 され，大 山 （246m ）と越 山 C189m） を 中心

と して．そ れを取 り巻くようLtE 一
に石 灰 岩か らな る 広大な

隆起珊瑚礁が厚 く堆積 し，3 段の 段斤地彫 を形成して い る．

そ こ には多数の 洞窟があ り．周辺部は顕著な段丘地形 と典型

的な カ ル ス ト地 丿レを 羌 達 させ て い る．

　本研究に 用 い た 試科の 採取 は 2000年 5月 ⊥0 〜11 日に，

知 名 町 （Fig．1−「1））、赤 嶺 lt水ポ ン プ 場 （Fig．1−1  ，さ ら

に 比較の た め に夫流水 と して 数 ♪・な い河川 の つ で ある 沖永

良部島の 中央部 （和衵町）を 1荒れ る 肉 川 （Fig．1一  ，4 ） で

行っ た．な お，知名町 の トイ レ洗浄水 に つ い て は、前 年 ⊥999

年 且 月に ⇔ 折水を行 っ た．

　沖永良 部島南西部の 却 名田」で 水洗川便器（銀行女子 ト でレ）

にJl
．’
成 した 黄 r　l色沈 殿 物 （Fig．2A ．　 B．　 C）を採取 した．こ の

便器は 上6 年間使用 さ れ，沈殿物の 付着に よ り洸浄水が 流れ

に く くな り取替 え る こ と とな っ た．こ の 水仇用便器 を取 り外

し，ダ f ヤ モ ン ドカ ソ ターで 切 「新した もの を。式料と した，ま

た，こ の 知名町 とは 別 の 水 道水源で あ る大山 北 東 にf、’置 す る

赤嶺地区 lt水ポ ン プ 炉 で 黒色沈殿物 （Fig．2D ）を採取 した，

こ の 黒色沈殿物は，ポン プ 場内の コ ン ク リー
ト表面 Eに揚水

管周辺 の 地下水漏水酪に 11．成 して い た．また，こ の 地下水く

み 1げ に 使 う揚水管は，腐食が ひ どく 1 年を 日途 に交換しな

ければな らな い （Fig．2E ）．

実験方法

　沖永良部島の 現地の 水負は．pH ，酸化還元電位Eh （mV ）．

電『伝導度 EC （mSICm ），溶存酸素 DO 〔m 』、1），水温 WT

（℃ ） に つ い て 測定を行 っ た，そ れ ぞれ の 現地で の 測定に は

pH メータ・一（HC ）RIBA カス タ ニ …LAB 　F−24，カ スタ ニ ー

ACT 　D ⊥3），導電 率計 （IIORIB ．Yカ ス タニ ーACTES −12），

溶存酸素計 （H （
．
）RIBA へ ！ iT （．）M −12）を用 い た．

　ま た，現地 で採取 した 水は，イオ ン ク ロ マ トゲラ フ ィ （lon

Crc〕matography ：H本ダィ オ ネ クス DX −AQ ）で イオ ン定量

分析を 行 ・た．1揚 でオ ン カラ ム （ダ イ オネ ッ ク ス AS12A ：

溶離淑 メ タン ス ル ホン 酸 125m ！／ 1） と監イオン カ ラ ム （ダ

イ オ i’ッ クス C412A ；溶離疲 NaIICO32 ，52g，　 Na2CO3

28Sg ／ 1の 溶液を 100 倍に 希釈 ） を 川 い 測定を行 丁） た．な

d 　 知名陶の トイレ洗浄水 （2000 年採取）と赤嶺 卜水だけ

は．高「・1波プ ラ ズマ 発光分杤装直 （ICP ：島津製作所 ICPS

8000 ） を川 い て ，元 素の 定 竹分 析 と定 量 分析 を行 っ た．

　また，湿潤状態 で の 沈殿物試料 は，微分 F渉お よび落射蛍

光顕微鏡 〔Nk 〔m ，　 ECLIPSE 　E8 〔〕〔，）で 観察を行 っ た．バ ク

テ リア の 存在を確か め るた め に，O，Ol μ もhTl］の DAP ［ （4
／
，

6−dinmic！inolりhenylindo］e　dillydr〔〕Chloride ）染色を脆 し，

洛 射蛍 光順微鏡 Fで フ で ル タ
ー

（UV −IA） を 通 して 観察 を

行 ワ た．DAPI は ／1物の DNA を 染色 し、蛍光顕微鏡 ドで は

青 色 の 蛍 光 を 発 1 る．また．ク ロ 囗 フ ィル や バ クテ リオ ク

ロ ロ フ でル が 存布すれ ば，波長500nm 前後の 光照 射 によ っ

て 赤色を呈す る．

　沈殿物の 鉱物組成は，X 線粉末回折装置 （XRD ：Rigaku ．

RAD −B ） を 用 い て 同 定 した．　 Cu −K α 管球 を坩 い て 亀 圧

40kV 電折L3 〔mlA で 測定を行っ た、乾燥した粉末試料は，ガ

ラ ス 板に詰め 不定方位で あ析を行っ た．

　蛍光X 線分析 （XRF ） によ る沈殿物の 化学組戊は，蛍光X

線分析 （Rigaku ，　 RIX3100 ） を 用 い て 行っ た．各々 の 試料

を 自然乾燥 させ た後，乳鉢で 粉末に し粉末プ レス 法に よ り分

析を行っ た，

　L 』含型
’
．

　r一顕 微 連観 察 （SEM ） は，採 取 した 沈殿 物 を 自

然乾燥 させ た もの をカー
ボ ン の 両而テ

ー一プ で プ ラ ス チ ッ ク 製

（⊥4 ）
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Fig　2　Preしlplし飢 es　fornicd　Qn 　thc　tollet　bowl　at　Chma 　cho 　ln

Okmoerabu　Island　 lapan　［oljet　bowl〔A ），　dosc　up 　photogiaph　of
the　gulta しe “ nh　lamella　struLturc （B）〜howing　the　grccn　pol　hon 　o十

plcclpltdte〜 〔A 　B　 tlrt〔，wg ） The　crogg 、cしnon 　of 　preupltdtes〔O
The 〜ou 【しe　ol　wdtcr 〜uppl ｝atAkamlne 　the　black　preclpltdtes　wctc

coljectLd 　fl　om しhc　wa 且er　plpe　of　pulnp　well （D ） and 　the し orrod しd
water 　plpe号 change 　m し010r 　brown 〔E）

Locanon　No

Sanlpl巳 1 2　　　1　　 3　　　　　　4

　　Chma 　cho

l99911 　　 zoou　 5

歳kamlne 　　 Okume ≧

UPP 巳L　 　 D脚n

〜しre 鼠m 　　　　鼠 r巳am
8075697 『 96

434562220275182
pHEh

（mV ）

EC （皿 S 厂
しm ）

DO （mg ！DWT
（℃ ）

070081054056048

87671393Il6

212524 21 25

CiD95328 D4 47

NO 己 NDNDND021ND

Nα
r2625

」 lo79

PO4i 八 DNDNDND 　　　 ND
SO4 ∠ 282718 29　　 　　 19Anlon ！

Cat1Qn

！mg ダ1）

Na＋ 1735 ど7 52　　1　 44

NH1ND10ND 09 　　 　　05

K＋ 17150428018

M2 ・ 8388515837

Cd 呂＋ 8787 3 10 9

CuNT く DOl く 001NT 　 　r　 Nl
Hea 、 、

me しdl

〔mgD

比 NT く 01 ＜ OlNl 　　　 NT

MnNT く 01D2NT 　 　 　 NT

4mvn 　g　Ldt：σロ 　1。n ρ roln 鰤 geapbv

Hea − me しaL 　　 Inductive］i　Coupled　PiasmaMass ＄p 馳 troginphi

NT 　n【〕Ltし〜匸ed

ND 　notd ししected

且ab 更e　l　Ph｝slcal　d】1d しhem1し dl　p】opc 【寸Le〜 ot　undergruund 　wdter

4nd 　nrveT　water 　at　Chlna しho 〔loしatlon 　l）　Akdnllne（loしatlon 　2）and

Oku　rlNer （loし atl〔）n　34 ｝mOk 】noerabu 　Istd皿d

の 献料台 に接着 した後 カー
ホン ・TE 着 し　走杏型電 了顕微鏡

（JEOL 　 JrM　5400）を川 い 　加 速 ？』圧 1bkX て 観察 した 構

成儿 素の 組成分析は 走査 型電子蹟微鏡 に取 り 付け られ た エ

ィ ルキ
ー

分散分杣装置 σEQL 　 JED 　2001 ） を用 い 加速電

圧 15kX て 行っ た

　電子線 ノ ロ ー
フ マ イ ク ロ アナ ラ イサー （LPMA 　日本電 子

製　 IXA 　8800） に用 い た 簿片試利 を仄 幸墓 着した後　加速

電序 15kV または 20kX て組成分析な らひ に 兀素マ ノ ヒ ノ ク

を行っ た 採取 した 沈殿物の 断面観察の ため　洗殿物を水洗

後自鉄 乾操し断面 をエ ホ キ ノ 樹脂包埋 を施 し 研磨をt！い 薄

片試科 を仟製した

　試料 111の 炭素 （C） 窒穿 （N） 硫黄 （S）の含有里は NCS

元素分村「装置 （ア ム コ 製 NA2500 ）を 用 い て定 畢分析 を行
一

丿

た ，式料は 自然 乾燥 させ 孑L鉢て 粉未 に し　1NHC1 処理 に よ

り泡か nt くなるま CCa 成分を俗 かし　十分に 乾燥 させ た後

粉末約 lmg を耄子天秤て銀製コ ン テ あに劇 り取 り　⊥000℃

て 琳 焼 させ た

　標準試料 には BBO 　l　
「
2　5　Bls（5　t⊂rt　butyl　btnzoxaL⊂）1

2 ン］）thiophen（Qdl ・・VO εS）」を用 いた 検量 線 の 作成に は

Kf 飢 tor広を採用した

結　果

　　　　水道水お よ ひ便器 に形成した 疣殿物の 分析

　冲 永 良部 島知 名 町 て トイ レ洗浄水 に 使わ れ 〔い る水道水 を

採水 し　水質分析を ⊥999 垂f ⊥ユ月 と 2000 年 5月 の 2つ の 試

（⊥5 ）
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料 で行 っ た （Table　l）．また，知名田］の 水道水の pH は，7．5
〜8．0で 赤嶺の 6．9よ り も弱ア ル カ リ性を 示すが，沖永良部島

の 表流水 と して 数少ない 川 の
一一

つ で ある 奥川の 下流 （pH 　9．6）

よ り も低い 値 を示 した．Eh に つ い て は 知名 111亅 （434 〜

562mV ）が．赤嶺 （2201nV） と奥川 Q82 〜220mV ） に

比較 し最 も高 い 値 で あっ た．DQ は 赤嶺が 4，3 （mg11 ） と知

名町 の 6．7 〜8．7 （mgll ），奥川 F流 U ．6 （lng 〆1） に比べ 低

い 値 を示 した．

　また，イオ ン ク ロ マ トグラ フ ィ
ー

（IC） によ る イオ ン分析

の 結果，Cl−．　 Na ＋

につ い て は，知名町 （C！ ：53〜59mg ！1．
Na ＋

；35 〜47mgA ）と奥川 （Cl
』

：47 〜54nng／1，　Na
’

：44

〜52mg ／l）が，赤 嶺 （Ct
．一

：28mg ！1，　 Na
−

；27mgA ）に 比

べ 高 く，大気 ・表層流 の 海水の影響 を示唆して い る．NO ・・

一

は，奥川の E流 （021mg ！1）以 外検出されず，　 N ⊂）lt
一
は 知名

町が 25〜26 （Ing ／l）と赤嶺の 3mgf ’1に 比べ 高か っ た．　PO4 ，／

が検出され た と こ ろは な かっ た．NH4 ＋
は2000年に採水した

知名町と奥川で検出された 以外，検出され て い な い （検出限

界 0．05mg ／l）．また ICP を用 い た元素分析 の 結果，　 Mrlが 赤

嶺で 0．2 （mg 〆1）の 濃度 で 含まれ て い た．また，知名町の Ca2
一

が 87 （1rlg ／1） と赤嶺の 3 （mg 〆1），奥川の 9〜10 （mg ／l）
に 比較して，8〜29 倍以 上の 高い値 を 示 した，

　次に 知名町で 採取 し た沈殿物 につ い て 示 す．こ の 沈 殿 物は，

約 16 年間使用 して い た 水洗用便器吐水部 に形成した も の で

（Fig．2A ，2B），1司様の 沈殿物 に よ る 閉塞は，島内で は頻繁

に発生 して い る．

　採取 した沈殿物表面，特 に 流水縁部 に は 微細藻類な ど の ク

ロ ロ フ ィ ル と思わ れ る 緑色を呈す る部分が観察された （Flg，

2B 矢印）．こ の 沈殿物 を ダイヤ モ ン ドカッ タ・一で切 断 した 断

面を観察す る と，和式便器 の 洗浄水吐水部が完全 に 閉塞 し，

肉眼 的 に も縞状構造 が確認す る こ とが で きた （Fig．2C ）．こ

の 沈殿物 の 縞模様は，洗浄水 の 流れ を反映 し便器表面 に 水平

に 形成されて い た．

　沈殿物断面 の 研磨面を電子顕微鏡で 観察した と こ ろ （Flg．

3），便腸 表面 の ガ ラ ス 1’｛−l！と沈 殿 物の 界向に約 20〔｝μ m の 厚み

の 緻密な部位が あ り，界面 か ら表面に 向か っ て 約 500 〜

1，000 μ m の 幅で 疎の 部位 と緻密な部位が 存在する．こ の 便

器 に形成 した 沈殿物 の 厚 み が 約 5．7mm で ，こ の トイ レ が 設

置 され て 16年で あ る こ と か ら沈殿 物の 成長 速度は，約350 μ

n1 ／年とな る．

　また，この便器の沈殿物の含有鉱物は XRD 分析 の 結果

（Fig．4）．3，0A ，2．3　A，2．1　A に 強 い 反射が 見 られ カル サイ

ト （CaC ⊂）3） と同定 され た．蛍光 X 線分析 （XRF ）に よれ ば，

沈殿物は，CaO （98％） を主 成分 と し，わ ずかな ZnC） （0．’t

％）．Cu（り （0．4％ ），　Fe203 （0．3％），　P205 （02 ％）を含有す

る （Tab！e　2）．

　また，便器 に形成 した沈殿物断面 を EPMA で 観察 し た結

果，組成像 （CP）で 縞状 の 構造が 確認 され た （Fig，5−CP ）．

断面の SEM 像 の 結果 （Fig．3）か らもわか る とお り，こ の沈

Fig，3，　ScalmingelccL良旧 m 正じrograPh 　Qf 　thin−se ¢ tiened　precipltates
showing 　Porous 　layered　slructure 　on 〔he　toi至じt　b〔〕wl 　at　Cllina−cho ．

［

巴
Q

］

2000

 ゐ
胡
q2
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o

　 　 　 0
　 　 　 　 3　 　　 　 　　 　 20　 　　 　 　　 　 40　 　　 　　 　　 　 60

　　　　　　　　　　 CuK α 2 θ　［
°

］
Fig．4．　 X −ray 　powdcr　diffraclion　pattern　of　precipitates　sample

じ 〔｝11ectcd【
’
ron11 〔｝ilet　b〔〕wl 　at　China−chQ 　illdica【ing　Iτ1ain 　colnponent

is　calcite ，

（16 ）
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Fig．5．　Elelnental　color 　colltent 　nlaps 　ofbanded 　precipitates　forrned〔｝n　the　toilet　bowl，　sllowing 　distribut弖Qn

of　a　coinpositional 　clcments ，　such 　as，　Ca，　Cu，　Zn，　Pb，　C，　P　and 　N 　CP ；composition 良1　image．

（17 ）
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9tlmplt，．t／　　LocatTon　SLO2　AlzO3　Fe205　 CttO 　　M 巨O 　　ZnO 　　Cu 〔，　　SOu 　　］［nO 　　P201

precipitutes　　 N ゆ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　mass 　tth
Ch 】叩

・cho 　　 I 　　 O．5 　 0．3 　　03 　　 fi8　 0．5 　 04 　 01 　 ND 　 ND 　　O2

AkamLn ピ　　 1　　 〔1．8 　 ND 　　 ！ 2 　　 8V 　　 V、5　 N、D．　 1、2　　0．呂　　 14　　 0、3

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 N．D、：11（〕［ detec匚ed

¶hb1e　2．　Ene】
’
g｝く員spersive 　XRF 　alla】ysisじf　preeipjt，aIes 　formcd　on

thc　to亘ct　bawl　at　China−cho 　and 　at　Akamine　in　Okilloerabu　Island．

Samples

prec1P｝tatesLoeation

N 「ノ〔 S

No， wt ％

China・cho

Akamine

19

一

0．051O

．1850

，0861

．293

O．2890

．117

Table　3．　 Nltrogen，　 oal
’bon，　and 　sulfur　eleinen しal　unalyses 　of

precipitates　collccted　fronl　Chi］1a−eho 　and 　Akamine．

殿 物 は緻密で 結 晶 質な 部 分 と孔隙質な 部分 とか らな る 構造で

あ る．

　また，EPMA による元素分析マ ッ ビ
．
ングか ら．沈殿物中に

は 均
・
に Ca が 分布し，　 Cu，　 Zn，　 Pb ，　 P，　 C が 層状 に濃集す

る が，N の 明確な積層は 観察 され な か っ た．こ の 層状 に 分布

す る Cu，　Zn ，　Pb の 重金属の 分布 は，ほぼ
・
致し組成像 （CP ）

にお け る密な 領域 と も一
致 して い た．さらに．こ の 部分に は

C，P の 濃集 も観察で き る こ とか ら，有機物 の 存在 を示 唆 して

い る ，しか し，こ の トイ レの 洗浄水 に使 わ れ て い る地 下水の

水質分析の 結果 （Tab ！e　l−⊥）で は，　 Ca を除い て Cu，　 Zn，　 P
の 元 素は 検出 され て い な い．また，EPMA の マ ッ ピ ン グで は，

明確な N の 濃集部位は 確認 で きな い が，NcS コ
ーダ の 分析の

結果 （Table　3）で は，0，05 ％ 含有して い る，な お，　NCS コ
ー

ダの 分析に供した 試料は，あ らか じめ IN −IICIで 前処理 を し

て い る ため．この N ，C の 定景 値 は い ずれ も有機態で あ る と

考 え られ る，

　 こ の 沈殿物 の 断面の 薄片を蛍光顕微鏡で観察する と，赤色

の 自己蛍 光 を も つ 繊維状 の 微 生物が認められた （Fig．6A の

矢印）．こ の 微生物はク ロ ロ フ t ル を持ち．そ の 大き さ と形態

か らシ ア ノバ クテ リアで ある と考え られ る．沈殿物表面に ク

ロ ロ フ ィ ル を持つ 微細藻類をは じめとす る微生物が 最 も多 い

が，薄片作製過程で 沈殿物表面の 付着物は 水洗によ り残存 し

て いな い，また，便器表面の ガ ラ ス部 と沈殿物 との 境 界領域

は．均
一

な 青 白色 の 明 る い 部 分が 観察 され た．

　沈殿物 Eの 水を採取 し，DAPI 染色を した後，蛍光顕微鏡

下で 観察を行 っ たとこ ろ，青自色の 蛍光 を塁 す る 約2〜3 μ m

の 桿菌が 認め ら れ た，ま た，こ の 桿菌は，コ ロ ニ ・一をつ く り，
バ イオ フ ィ ル ム を形 成 して い た （Fig，6B の 矢印）．標準寒大

培地お よ び グ リセ ロ
ー

ルペ プ トン寒大培地で の 培養を 試み た

と ころ．原液接種 で もコ ロ ニ
ー

がで きなかっ た こ とか ら，こ

れ らの 培 地 で は 増 殖で き な い バ ク テ リ ア で あ る と い え る．

Fig・6・Fluorescellce　mi じr〔｝graphs　of　thir】−sectioned 　preclpitat
’
es

1
’
（）rlTlcd 〔コ］1　the　t〈，ilet　bowl　at　China−cho （／

〜L ），　arrow 　lndicates
創 amen ［ou 、　bactedawith　ch］orophylt　inside　precipitates．　The　surface
〔，f　prccipltates　composed 　of 　bacilli（a矍

・
「ows ＞wjth 　DAPI 　dycirlg（B ｝．

　　　　　 赤嶺上水取水 ロ に形成 された沈殿物

　赤嶺地下水の 水質 分析 の 結果 を Tablc　1−2に示す．知名町

の 地下水 に 比 べ pH は 6．9 と 中性領 域 で あ り，　 Ca2一濃 度 は

3111911と低 い 値で あ っ た．また，ICP を用 い た分析の 結果．赤

嶺の水質は Mn が 0．2r1’igA （知名町で は 0，⊥nigfl 未満の 検出

限界）と比較的多く含まれて い た．

　赤嶺で 採取 した 沈殿物 に は，知名町 の 沈殿 物 に 比較 しMI1（
．
）

（14％）が 多く．か つ ，S⊂）ls （0，2％），　 CuO （1．2％ ），　 Fe20 言

（22 ％）も高い 濃度で 検出 され た （Table　2）．前述の ICP結

果 と比較す る と．Mn 〔⊃は水中及び沈殿物中に多く認め られ る

が．Fe2〔う3 に つ い て は，沈殿物 の み に顕著に 認め られ る．

　沈 殿物断面の 実体顕微鏡写真 （Fjg．7A ）と SEM の 組成像

（Fig．7B）か ら．赤嶺で採取した沈殿物は．孔隙の 多い 構造

で ある こ とが 示 さ れ て い る．次 に黒 色沈 殿 物 の 表 面 の 微 細 形

態 を SEM で 観 察 し （Fig．7C），EDX を川 い て 化学分析 を彳D

た．そ の 結果 黒色沈殿物表而は球果状 の 構造で ある こ とが

わか り，ス ベ ク トルからこ の 部分 には，Ca の 他 に Mn ．　 Cu ，
Zl／の 存在が 認 め られ，特 にMn の ピー一

ク が 顕著で あ る こ と が

明 らか と な
一
っ た，これ は ICP に よ る水質分析の 結果で Ml・1　ue

度が O．2rngf
’
1と高かっ た こ とと．黒色沈殿物の XRF 分析結

果で 14％ と高 い値を示した結果と
一

致す る もので ある．さ ら

に，こ の 沈 殿 物 表 画 の XRD 分析 を行 っ た 結果 （Fig．7E ＞，3，0

A ，2．3A ，2．IA に 強い 反射が 見られ た こ とか ら，便器に 形

成 され た沈殿物 と同様 に，結晶度 の 高 い カル サ イ ト（CaC（りs）

で ある こ とが 同定 され た．

　沈殿物断面の 矢印部分 （Fig．7A ）につ い て EPMA を川い ，

瓦素マ ッ ピ ング 分析 を行っ た （Fig．8）．組成像 （CP） と Ca

の マ ッ ピ ングか らカル サ イ トを主 成分 とす る孔隙の 多い 構造

（18 ）
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F弖g，7．T｝le　cro 〜、　sectic｝ned 　bl「iok　microbiah ！1a1』coHectcd 行〔｝m 　the

vsatel
・
pipL

・
at　Akamine ；an 　opucal 　lightimage〔A），　an

’
ow 　indiじatc 〜

由eporllon 　ofEPMA 　analy 〜is　sh 〔，wn 巾 Fig，8，　SFM 　compositiona ］

image （B）．　SEM 　of 　thじ black　precipitates　surt
’
ace （C）an山 ts　EDX

1　pectra（D ） Al　ls 「mm 　the 、upp し，rt　grid．　X−ra｝
『
povvder　di「h

・
action

pattcm　ofthe　surfaee　of　black　precipila10s（E｝，

を示 し，
．．一

方で カル サ イ ト周 辺部 の Ca が レな い 部分 に Cu ，

Mn ，　 Fq 　 ZI1の 重金属が 濃集 して い る 部位か 確 認 さ れ た．な

才
’

tN と P の 力布は，こ れ ら重金属 の 農集部位 と
一

致 して お

り、N が濃集して いる 冂融 （矢印 1） と濃集の 見 b れ ない 部

位 （矢印 2 ）を EPM ＼を用 い た 定性分 1h
’
の 結果，明 ら か に 矢

印 2 の 領城 に 比較 し て，矢印 寸の 部分 の N が高の ス ベ ク トル

強度を 示 した．同様 に 同じ唄城 に才 する P の EPMA を 用い た

定性分析の 結果で も，重金属の 濃集部位 と
一

致する 矢印 1の

pfii・Nの P が 矢印 2 に 比較して 高い 強度を示 して い る こ とが 1、忍

め られ た．

　ま た，黒色沈殿物 の NCS コ ーダを用 い た 分析の 紅果，知名

町の 便器に 形 成 した沈殿物に 比 べ ，赤嶺の 方が C （1．29wt ％）

と N （〔〕．19wt ％） か 高 い含有量 を 示 した （Tab ！e　3）．

　 ま た，こ の 黒色沈殿物 を湿潤状態 の ま ま表面を採取 し，微

分 1二渉釧 1破鏡 で観寂 す る と，球菌 桿菌お よ び緑色を 旱す る

微細藻類が 認 め られ た （Fig，9A ）．　 DAPI 嚢色 に よ り蛍光躓

微錘下で は 青色 を呈 しDNA の 存在が 認め られ る （Fig，9B）．

また 蛍光顕微鏡 ドで 赤色 の 自己蛍光を発す る こ とか らクロ

ロ フ ィ ル を有 して い る こと力 明
／
） か とな り，そ の大 き さ と形

態 か ら シ ア ノバ ク テ リ ア で あ る と考 え られ る （Fig，9A 矢

印）．ま た，これ ら微生物は，冰果状 の 鉱物 の 微細粒子 と共 に

コ ロ ニ
ー

を作 っ て い た （Fig　gA ）．

考　察

　　　　　　 沈殿 物中の カル サイ トの 形成

　沖永良部島の 地頁か ら地下水に は CL 成分が多 く （知名

町 ；87mg 〆1）．　 plIが ／0 に達す る高アル カ リ性の 水環挽 と

な っ て い る場 所 も あ る．知 名町 の 便器 と赤嶺上 水 取 水 凵 の 沈

殿物は，い ずれ．もカルサイ トを主成分とす る もの で あっ た．

　却 名ll「丁で 採取 した便器 の 沈殿物表面 は，縁色 を呈 して お 〕

（Fig，2b 矢印），沈殿物中に も蛍光顕微鏡下で庁色の 自己 蛍

兆を もつ こ とか らク ロ ロ フ ィル を有する シ ア ノバ クテ リア が

認め られた （Fig．6A の 矢印）．また．赤嶺 の 沈殿物表面に は，

同様に光学顕微鏡観察て 緑色を呈 し，蛍光頑微鏡 ドで 赤色の

自己 蛍 光 を元 ξる こ とか ら，ク ロ ロ フ で ル を有 して い る シア

ノバ ク テ リ ア の 存在 を確認 した （Flg．9A ）．

　マ トリ ッ クス で あ る炭酸カル シ ウム の 生成は，

　 Ca 　十2HC （つ：夛　　 ⇔ 　　CaC （
一
＞3 十 CO2 十H2 （，

で 示 され，化
’
）
’
反 応 は 右に 進む こ とで 炭酸 カ ル シ ウム の 沈 殿

が 起 こ る．一．・
方，水中に CO2 が 溶けて．

　H2（．）　ト．C（，le　　　　　く冫　　　　H2C ⊂）3（fi（1）

　JI2COE（aq ） ⇔ 　II ＋IICO3

　 HCO3 　　　 ⇔ 　　IF −
rC ⊂）s

の f匕学反応が起 こ る （Stumrn 　and 　Morgan ユ981 ；Shiraiwa

eL　al．⊥993；Sekino　and 　ShiraiNva　1994）．耒！［封ぽ カユ （200］）

は　湧水 中 の C （．）t！ 分圧 が 石灰 岩 を 溶か し，Ca ＋

，　 HCO ，1
一
濃

度を 高め て い る と 報告 して い る ，一・
方で ，シ ア ノ バ ク テ リ ア

の 周 りに カルサ イトが形戊さ れやすく （狩野 ⊥997 ；Ilartley

ctaLl996 ），また細胞内の カル シ ウム を低濃度に維持す る

た め に 細 胞 か ら Ca2 ．
が 排 出 さ れ バ ク テ リ ア 細胞用 辺 に は

Ca ：
に 富む環境を作 り出す こ とが報告 さ れて い る （Rosen

1987 ），また，細胞壁吋細胞脹 に存在する炭酸脱水素酵素

（CA ）が HC （⊃3
一
か ら CO へ の 麦換を促進 し，そ の 際1＿牛 成

す る ⊂）H
．
イオ ンは 細 胞外 に 放出 さ れ 細泡付近 の pH を 上 昇 さ

（19 ）
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Fig. 8. Elemental color  content  maps  of  blackpree{pitates at Akam{ne,
Arrows 1 and  2 in "N" hindieate qualitative analytical  points by EPMAshowmg

 digtribut]on of  a composition  of  Ca, Cu, Mn, Fe, Zn, N  and  R

,
 whereas  arrows  3 and  4 in `'P" a]so  indicate  same  thing.
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Fig．9．　The　sutね ce　of　black　precipi［ates　a 〔Akamlnc ，an 　optlcal 　llght　Illlcroglaph （A 〕and 　nu〔｝lc 〜cencc 　nlicrograph 　wlth

DAP ［dycm呂（B）showing 　living　bacreria．　Arlow 〜 indica1e　li］umei ［toしL〜bacteria（cyanobac ［eria ）with じhlorophy1L

せ （Price　and 　Badger 上989）、シア ノバ グテ リア は 細胞内

部 の 溶存無機炭酸 〔DIC ） を周 囲 の 水 に比 べ て ⊥，C〕00 倍の 濃

度 に 高め る こ とが報告 され て い る （Lucas 　l983 ）．知名町の

便器沈殿物 と赤嶺 の 黒色沈殿物 の 採取場所は，い ずれも建物

内で は ある も の の ，窓が あ り外光 は 入 る 環境で あ っ た．実際

に知名町 の 便器 の 沈殿物表 画は 緑 色 を旱 し，そ の 薄片内 に も

シ ア ノバ クテ リア が埋入 して い る こ とが観察された．ま た．

緑色の 厚い マ ッ トで 覆わ れ て い た 赤嶺の 黒色沈殿物 の 表面に

は．ク ロ ロ フ ィ ル を 有する シ ア ノバ ク テ リア な どが 鉱物粒子

と い
・．丿 しょ に コ ロ ニ ーを形 成 して い た．この こ とか ら シ ア ノ

バ ク テ リ ア の 細胞壁 の 夾膜 に カル シ ウム の 微粒了が核形 成

（大野 ・丗 崎 2000） し，藻類 も し くは 細菌が何 らかの 形で カ

ル サ イ ト形 成 に is　p］ （吉村 ぼか 1996 ） して い る こ とが 示唆

され る．　 方 で 尿 匚トの 尿酸がウ レアーゼ括性を もつ バ ク テ リ

ア の 働き で pH を ト男 させ ア ルカリ環境 をつ くリ．ハ イ ドロ

キ シ ア パ タ イ トを析出 させ る 場合が あ る こ とが 報缶 され て い

る （守山ほ か ⊥998 ），

　沈殿物中の EPMA で の 元素マ ッ ピ ン グ の 結果，　P とN は沈

殿物巾で 分布が 均
一で は な く偏在 して い る エ とが観察され，

NCS コ ーダに よる定量分忻で も存機態の N ，　C の 存在が確認

され た，P と N は．い ずれ も ゲ物を構成す る必須の 元素で あ

り生 物の 痕跡を示 して い る と考えられる．水中か らCa 二 1
が 取

り込 まれ，pH が 弱ア ル カ リ性 も し くは 光合成 に よ りア ルカ

リ性化 を促進す る こ とで，カ ルサ イ トが よ り形 成さ れやす い

環境 とな り．微細藻類など の 光合成微生物 に よ り11彡成が促進

され る と考え られ る．

　また，微生物は自発的に絡ま り，付着増殖す る性質 を持ち，

沈殿物は 温泉水や 流 れ る壁 面で も粘 着 物 質 を出 して コ P ニ
ー

形 成す る （Amato 　1992 ；Potera　1997 ）．シ ア ノ バ クテ リア

の 細胞を覆っ て い る 粘着物質は，水の 流れ に 抗 しな が ら 流水

巾から取り込んだ C（）2 が，粘着物質中で Ca ソー
と結び っ く こ

と で 石 灰 化 が 起 こ り カ ル サ イ トが 形 成さ れ る （安多 ほ か

2000 ）．こ の こ とか ら有機物 で あ る粘 着物 質 と結 晶 化 を繰 り

返 し，採取 し た 沈殿物が 均
一な 糸H成で な く，多孔質な構造 と

な る こ とが推測 され る．

　　　　　　　 沈殿 物中の 重金属 の 濃集

　知名町の 便器と赤嶺 卜水取水 口 の 沈殿物は．い ずれもカル

サ イ トが 主成分で あ っ た．便器 の 沈殿物は，Cu，　 Zn，　 Pb の

重金属 と C，P が集債して い た （Fig．5）．こ の トイ レの 洗浄

水に 使われ て い る 地下水の 水質分析の 結果，Cu ，　 P の 元素は

検 1LUされて い ない ため，なんらかの 原因で こ れ らの 水中濃度

が 変動 した，も し くは微 生 物の 増殖が 影響した 結果，濃集速

度 に変化 を 生 じた こ とが考 え られ る．

　
一
方．赤嶺 で 採取 した沈殿物 に も，Cu ，　 Mn ，　 Fe，　 Z11とい

う屯金属と P とN が同
・
の 箇所で の 集積が 観察 され た．赤嶺

地 ド水の 水質分析の 結果で は，Cu，　Fe，　 P の 元素は検出され

ず，沈 殿物 中の み に 顕著 に 認 め られ た．Mn は地下水中 と沈

殿物中に 認 め られ，特 に沈殿物 IIの 含有量 （MnO ：」4％〉が

高か っ た．Nll1，　 Fe の 濃集・
酸化f乍用 に バ ク テ リア が 関与し

て い る こ と は 知 られて お り，ど ちらをよ り濃集す る か はバ ク

テ リ ア の 種類，酸化還元電位や pH な ど との 相互 作用に よ る

こ とが報告され、て い る　（田「「「奇1996）．

　カ ルサ イ ト中に は，Fe，　 Mn，　 CLL，　 Cd．　 Zn 等の 重金属 が

入 り込 む こ とが 知 られ て お り，そ の 機構 と して は Ca な ど と

の 置換、イ オン 電荷 に よ る 吸着が 知 られ て い る （佐藤 ・田崎

（21 ）
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20011 　Tazak12 〔〕00）．ま た　F ⊂ や MI1鉱物の 形 成 に微 生物

が関わ り細胞 の 周囲 に沈積 さ せ る こ と が 知 られ て い る （吉

S2・日ヨ山奇1997）．

　本研 究 に お い て も，沈殿物中に Fe ，　 Mn ，　 Cu，　 Pb，　 Z ［1等

の 重金属 の 濃集 が 。忍め られ た．便器 に形成 した沈 殿 物 は，層

状の カルサ イ トの 緻密な部位に 重金属の 濃集を示し，漕集後

の 置換が考 え られる，一
方，赤嶺の 沈殿物は，カルサイ トと

重金属 の 存在部位が 異な り，重 金属は 生 物 の 痕跡を示 す P と

N の 元素と一
致 して い た．こ の こ と は，重今属の 浪集に は微

生物が 関与し，カ ル サ イトの 形 成 とは 異な るス テージで あ っ

た と考え られる．2 つ の 沈殿物の 十冉 造 と重金属の 濃集の 違 い

は，水流な どの 物理的な 作用の 違 い や有機物量 の 違 い が 考え

られ る．こ う した微 小 な孔隙構造 （IPS ：lrregular　pocket

structure ）は，酸性 タ ンパ クやポ リサ ッ カ ラ イ ドな どの 有機

物 の 量 に依存す る こ とが 報告 さ れ て い る （J⊂）achim 　 et　al．

2000 ）．また，
一
般 に 〔u ，ZII等 の 車 金属 は．微生 物 に対 す

る殺菌力 を有す る （今井ほ か 1998）こ とが 知られて い る，段

菌作用 を有す る金属 の 弊集固定化
・
無害化の メカニ ズム と沈

殿 物形 成速度へ の 影響 を知 る こ とは，水中に存在す る微量 の

重金属の バ イオ レメデ ィエ
ー

シ ョ ン を理解す る上 で 非常に甫

要で あ る．また，今後微生物 とバイ オ ミネ ラ リゼ
ー一

シ コ ンお

よび重金属 の 濃集 ・固定化 メ カニ ズム を斛明す る こ とは，生

活設備の 機能障害の 解消 と環境修復の 両面 で の 解決 にっ な が

る も の と考 え る．

まとめ

　石灰 岩 か らな る沖 永 良部島内 で は，水 洗便 器 や 水 道管 に沈

殿物 が短時間に形成し、殳備 の 機能障害とい う問題を引き起

こ して い る．今回 島内の 2 ヵ所 で採取 した沈殿物 は，いず れ

も孔隙を有す る カ ルサ イ トが 主 成分で ，C／1，　 Zn などの 重皐

属を層状 も しくは 局在した濃集部位か らな る構造となっ て い

た．

　また，蛍光顕微鏡 DAPI 染色 に よ り沈殿物表面には ウ ロ ロ

フ ィル を 有す る シ ア ノバ クテ リア な どの 微 牛物 が 認 め られ た．

そ し て ，沈股物内部ま た は そ の 周辺に EPMA と NCS コ
ー一ダ

に よ り生物の 痕跡で ある 有機態の P，N の 存在と，さ らに P，

N が 車金属の 濃集部に 偏在 して い る こ と を確認 した．

　沖永 良 部島内 をは じめ とする 生括 に 身近な 環境中で の 沈殿

物の 形成の メ カニ ズム を探る こ とは，設備へ の 汚れ の f・］着 と

機能阻害の 予防に 役立つ と考え る．

謝辞　沖永良部島で 数々 の Pt式料の 提供や 上 水取水 口 を 穿内し

て い ただい た知名町役場の 方々 ，和泊町役場 の 方 々 に感謝申

し Lげ る，本研究論文を ま とめ る にあた り．金沢大学理学部

地 球環境学研 究室の 旧 中義太郎氏，佐藤大介氏を は じめ，研

究室の 皆 さ ま に 有益な 助言 を頂 い た．こ の 場 を借 りて 感謝申

し上げる．
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要 　 　 旨

　日木の 九州 の 南に位置す る沖永良部島は，石 灰 岩か らな る た め地 ド水 に よ る沈殿物 の 形成が速 い．島内で は，こ

うした Ca 濃度の 高い 地下水 を飲料水 と して 使
一
：，て い るため，水洗 用便器や 水道管が 沈殿物で 閉寒す る 閊題 を 引 き

起 こ す．本研究で は，知名町の 水洗便器と赤嶺地区の 上 水ポ ンプ場 の 配管 の 2 ヵ所 で沈殿物 を採取 した．2 つ の 沈

殿 物 には，繊維状 の シ ア ノバ ク テ リ ア が 認め られ た．また，こ れ らの 沈殿物はカルサ イ トが 主成分で あ り、水道水

中か ら濃集した Cu，　 ZI／，　 Mn ．　 Fc，　 Pb などの 重金 属を含有 して い た．　 EPMA 分析に よ っ て，　 P とN の 濃集音1；位
と重金属の 濃集層 とが

一
致 して い る こ とが観察された．こ れ ら沈殿物の 分析か ら．炭酸塩形 成 に遭 した 生物化学的

条件とな っ て い た と解釈で き る，わ れ わ れ の 生 活環境の 中で ．設備 に 付着す る こ う した沈殿物は，汚れ と して 問題

視 され る．しか しな が ら，こ う した 環境で微生物が 水道水屮の 重金属を濃集 す る こ とが示唆された．
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