
 鉄粉と嫌気性集積培養菌を併用した塩化エチレン類汚染土壌浄化の効率化  
                                        廃棄物・有害物管理工学研究室 原 浩之 

                                     指導教官 小松 俊哉、藤田 昌一、姫野 修司 

1  はじめに 

近年、PCE(ﾃﾄﾗｸﾛﾛｴﾁﾚﾝ)、TCE(ﾄﾘｸﾛﾛｴﾁﾚﾝ)などの塩化

エチレン類による土壌・地下水汚染が各地から報告

されており、難分解性や催奇形性、発がん性といっ

た問題点が指摘されている。このような問題点に対

し、土壌汚染対策法が制定されるなど土壌浄化の必

要性が高まっている。嫌気性集積培養菌を用いた有

機塩素化合物汚染土壌のバイオレメディエーション

は、他の浄化方法と比較して環境負荷が低くコスト

がかからないなどの点から期待されている。嫌気性

集積培養菌は PCE 等の塩化エチレン類を無害なエチ

レン（ETY）・エタン（ETA）に転換する(図 1)際にエ

レクトロンドナーとして水素が必要となり、本研究

室では有機物（エタノール）を電子供与体とするこ

とで安定した浄化が得られてきた 1）。しかし嫌気性

集積培養菌の至適活性 pH は中性付近（6.8～8.0 付

近）であるため、有機物（エタノール）を用いた場

合、pH の低い供試土壌には適用困難であるなどの問

題点があった。   

そこで嫌気条件下において、無機物である鉄粉から

水との化学反応 2）（Fe＋2H２O→Fe２＋＋2OH－＋H２）に

よりエレクトロンドナ－となる水素が発生すること

に着目し、水酸化物イオンの生成によってpH もある

程度調整可能となる可能性も見出された 3）。さらに

鉄粉の化学的脱塩素作用による浄化の進行や、鉄粉

添加量が少量（～1％）で済むといった利点も考えら

れる。このように鉄粉と嫌気性集積培養菌を併用す

ることで鉄粉添加量の削減、pH の適正化など、有機

塩素化合物汚染土壌の浄化に向けて更に効率化が図

れる可能性がある。    

そこで本研究では塩化エチレン類汚染土壌浄化実験

においてエチレン・エタンにまで転換する過程や鉄

粉と嫌気性集積培養菌を併用した浄化法に影響を及

ぼす因子 4）について検討することを目的とした。 

なお集積培養菌と鉄粉を併用させた系を併用系、菌

体を使用しない鉄粉単独の系を単独系とする。 

・鉄粉からの水素発生と pH 変動に関する検討 

・温度の影響 

・菌体添加量の影響 

・高濃度汚染に関する検討 

・鉄粉の性状（粒径）に関する検討 

 

・土壌の種類に関する検討 

・併用系の長期的な浄化効果の検討 

 
 
 
 

 

 

2  従来までの知見 3 ） 

・表 1 に示した実験条件により併用系を用いた場合、

PCE24mg/kg であれば約 30day で転換完了である。 

・エレクトロンドナーとしての鉄粉必要量は 4g/kg

である。 

・汚染物質を PCE とした場合、併用系では転換が進

行するものの単独系では若干のETY・ETA のみである。 

・土壌を用いない水系に比べ、土壌添加系で水素発

生量が多い。 

 

 

 

 

 

 

 

3  実験試料 

3 . 1  集積培養菌 

本研究の各実験における植種源は、1 年以上半連

続培養（25℃で培養液500ml の 20％を Fill & draw）

時に引き抜いた菌体を用いた。集積培養系の SS・VSS

はそれぞれ131、50mg/l で、ＰＣＥ（20 mg/l）を 7

日間でエチレン・エタンのみに転換する能力（エレ

クトロンドナー：エタノール 100 mgCOD/l）を持っ

ている。この集積培養菌の起源は下水処理場の消化

汚泥である。 

 

3 . 2  鉄粉 

 実験に使用した鉄剤は土壌浄化用に開発された粉

体状還元鉄粉(比表面積 0.5m2/g)、スラリー状鉄粉

(鉄微粒子を含有する水系懸濁液からなる土壌浄化

剤、高アルカリ（pH12）、水分散系 5)）を用いた。 

ＰＣＥ ＴＣＥ ＤＣＥ ＶＣ ＥＴＹ ＥＴＡ
(ﾃﾄﾗｸﾛﾛｴﾁﾚﾝ) ( ﾄﾘｸﾛﾛｴﾁﾚﾝ) (ｼﾞｸﾛﾛｴﾁﾚﾝ ) (塩化ビニル)  ( ｴﾁﾚﾝ)     （ｴﾀﾝ）

図 1 嫌気性微生物分解 

液量(ml) 40
土壌量(g) 20

菌体量(mg VSS/kg) 100
砂質土①→4
粘性土→8

温度(℃) 25
汚染（ＰＣＥ）濃度 24

鉄粉添加量(g/kg)

表 1 基本的な実験条件 



3 . 3  土壌 

 供試土壌には表2に示した6種類の土壌を用いた。 

 
 
 

 

 

 

 
4  実験方法 

実験は、68 ml バイアルに集積培養菌混合液、土

壌、鉄粉、PCE 又は TCE を所定量投与し嫌気状態と

した上で静置後、FID・TCD 等を用いて測定を行った

(図 2)。液層は集積培養菌混合液40ml を遠心分離し

て得た 5ml と無機培地35ml を併せて40ml として使

用し、土壌20g に対し固液比2 とした。各諸因子の

検討は、知見より得られている基本的な条件（表1）

に基づいて行ったので、結果には検討項目に関する

条件のみを記す。また結果はPCE 又は TCE から ETY・

ETA への転換状況、もしくはETY・ETA への転換量を

回収量基準の比で転換率として示した。測定項目は

分解実験でCAH、ETY、ETA、CH4、H2、ガス量、pH の

7 項目、水素発生に関する検討については H2、pH の

2 項目とした。 

 

 

 

 

 

 

 

5  諸因子に関する検討 

鉄粉と嫌気性集積培養菌を併用した塩化エチレン

類汚染土壌の浄化実験を通し、影響諸因子に関する

検討を行った。実験に使用した鉄剤は粉体状鉄粉で

ある。 

5 . 1  温度の影響  
知見で得られた条件に対し、温度条件が及ぼす影

響を検討した。実験はPCE 濃度を24mg/kg とし温度

15・25℃とした。供試土壌には砂質土壌①、粘性土

壌を用いた。 

 

[実験結果]図 3 に結果を示す。 

併用系の場合、25℃の系では早期から PCE が転換

し実験開始後 21day にはほぼETY、ETA に転換しその

量は併せて 11mg asPCE/kg であったのに対し、15℃

の系では多少分解速度は遅くなるものの実験開始後

21 日目には PCE はほぼ転換し、併せて約 8～9mg 

asPCE/kg の ETY、ETA が確認されたが、DCE、VC の残

存も確認された。対照系では 30day まで PCE が 4～

6mg/kg 残存し、併用系ほど中間性生物が見受けられ

なかった。また粘性土使用系においても同様な傾向

は見られたことから低温条件によって転換効率、転

換量は低下するものの、浄化自体は可能である結果

が得られた。この結果は低温度条件下で鉄粉の脱塩

素速度、水素発生速度が小さくなることや 6）、集積

培養菌による水素利用速度などが低下したためと考

えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 (a)15℃での転換状況（砂質土①） 

(b)25℃での転換状況（砂質土①） 

 

5 . 2  菌体量の影響 

条件にある菌体量 100mgVSS/kg は鉄粉添加量(4、

8g/kg) 、土壌(20g)に対しそれぞれ～2.5％、0.01%

と僅かだが実際はなるべく少量が望ましい。そこで

菌体量による影響を検討した。実験は液層の菌体量

を 0(鉄粉単独系),50,100,200mgVSS/kg となるよう

調整した。供試土壌には砂質土壌①を用いた。 

 

[実験結果]図 4 に結果を示す。 

通常使用している菌体量 100mgVSS/kg の系は 14day

に ETY・ETA へ約 21mg as PCE/kg 転換し、50mgVSS/kg

の系では 28day に ETY・ETA へ約 20mg as PCE/kg、

菌体量 200mgVSS/kg の系においては7 日目の時点で

ETY・ETA へ 20mg as PCE/kg 転換し、14 日目にはほ

ぼ完全に転換した。中間生成物も菌体量が大きくな

るほど早期に転換することが確認された。                                          

結果的に菌体量 200mgVSS/kg の系が最も転換効率

が高かっ た 。 逆 に こ れ ま で の 半 分 の 菌 体 量

図 2  実験手順 
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土壌種 pH 含水率(%) 強熱減量(%)
砂質土① 7.2 9.7 1.7
赤色土① 6.9 16.5 9.6
砂質土② 6.5 10.2 1.0
粘性土 5.3 34.3 9.1

赤色土② 5.1 19.4 6.3
黒ボク土 4.9 31.8 14.2

表 2 供試土壌の諸性質 

(b) 

(a) 



50mgVSS/kg でも浄化可能であったことから使用す

る菌体量としては更に削減可能であると考えられる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

5 . 3  高濃度汚染に関する検討 

 実際の土壌・地下水の汚染濃度において100mg/kg

以上の汚染濃度が多数報告されている 7)ため、併用

系の浄化効果を検討すべく実験を行った。  

実験は供試土壌に砂質土①を用い、汚染物質に

TCE(水飽和溶解度 1100mg/l(20℃))を使用した。汚

染濃度は鉄粉添加量を4g/kgに対し24、48、96mg/kg、

鉄粉添加量 8g/kg に対し 48，96mg/kg とした。また

対照系に鉄粉単独系（鉄粉添加量 4g/kg、TCE 濃度

24mg/kg）を設定した。 
 
[実験結果]図 5～7 に結果を示す。 

鉄粉添加量 4g/kg とした場合、TCE 濃度 24mg /kg、

48mg/kg の系は 30day にはほぼ ETY・ETA に転換した

のに対し、96ｍg/kg の系では 30day の時点で 16mg as 

TCE/kg の DCE が蓄積しており、転換完了には実験開

始から約 50day を要する結果となった。これに対し

鉄粉添加量 8g/kg とした系では、30day にはほぼ

ETY・ETA に転換し、鉄粉添加量 4g/kg の場合と比較

して速やかに転換が進行した。また鉄粉単独系を上

回る併用系の効果も確認された。以上より鉄粉添加

量を増加させることによりさらに速やかに転換が進

行することが確認され、高濃度汚染土壌にも本法が

適用できる可能性が示された。 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

5 . 4  鉄粉の性状（粒径）に関する検討 

同鉄粉添加量でも粒径が小さいほど水素発生量が

大きくなる結果は事前の基礎実験にて得られており、

鉄粉粒径の調整によって鉄粉添加量を削減できる可

能性があることから粒径による影響を検討した。 

実験は汚染濃度を 24mg/kg(PCE、TCE)とし、鉄粉

添加量 4g/kg とした。鉄剤には粉体状鉄粉の粒径を

－45μm、45～75μm、75～106μm に調製し、供試土

壌には砂質土壌①を用いた。また鉄粉単独系(鉄粉添

加量 4g/kg、鉄粉粒径－45μm)を設定した。 

 
[実験結果]図 8 に結果を示す。 

粒径の小さい方から順に 30day で ETY へ約 19、20、

20mg asPCE/kg 程度転換しており、ETA の発生と併せ

ると転換完了が確認された。また中間体についても

ほぼ粒径によらず同様な転換状況であった。ETY・ETA

発生の結果と併せると今回の鉄粉の粒径を変化させ

た条件において、鉄粉粒径が及ぼす影響による顕著

な差は生じないことが確認された。これは水系での

事前検討の結果より、鉄粉粒径が小さいほど水素発

生量が若干上昇するものの、転換効率を上昇させる

までの量でなかったことが考えられる。今回の結果

やこれまでの知見、5.3 の結果などから、塩化エチ

レン類の転換効率を上昇させるには鉄粉粒系を調整

させる場合に比べ、単純に鉄粉添加量を増すことに

よって可能であることが示された。汚染物質を TCE

とした場合、PCE と比べて転換経路が短いために早

期(21day 以降)での転換完了が確認されたが、同様
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図 5  併用系                  
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図 6 併用系 鉄粉添加量 8g/kg TCE 濃度 96mg/kg 
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図 7  (a)併用系 鉄粉添加量 4g/kg TCE 濃度 24mg/kg 

(b)単独系 鉄粉添加量 4g/kg TCE 濃度 24mg¥kg 

 



に粒径による転換効率に差は見られなかった。 
 

 

 

 

 

 
 
 
 
 

5 . 5  土壌の種類に関する検討 

知見より得られた条件を元に、鉄粉添加量の目安

や各種土壌への適用などを検討すべく供試土壌の種

類を増やして行った。 
実験は PCE 濃度を 24mg/kg、供試土壌には 3.3 に

示した 6 種類の土壌を使用した。なお知見より、砂

質土①、砂質土②、赤色土①には鉄粉添加量4g/kg、

粘性土、赤色土②、黒ボク土には鉄粉添加量 8g/kg

とし全て併用系で行った。 

 
[実験結果]図 9、10 に結果を示す。 

土壌の pH によって鉄粉添加量を選択した結果、土

壌の性質によって効率的な転換の進行に差が生じる

ことが確認された。水素発生量は土壌によって異な

ることが事前の水素発生に関する基礎検討によって

得られているが、転換に必要な水素量が発生してい

れば、その転換効率は集積培養菌の活性に依存する。

また回収量を基準とした各土壌系のETY・ETA 転換率

とpHの結果とを比較するとpH値が約7.5～8.0付近

にある土壌系ほど転換率が高くなることが確認され

た。このことより土壌によらず、実験時のpH が集積

培養菌の至適活性範囲(6.8～8.0)に保持されれば、

併用系を用いた浄化の効率化を図れる可能性が示さ

れた。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

 

 

 

 

 

 

5 . 6  併用系の長期的な浄化効果の検討 

 併用系を用いた浄化過程が長期に渡る場合、集積

培養菌の生物活性低下や鉄粉表面の腐食が進行する

と共に不動態膜が形成され、エレクトロンドナーと

なる水素の発生が見込めなくなるなどの問題点が生

じる。そのため長期的な視点から併用系の効果の持

続性及び、浄化効果の回復などについて検討した。 

実験は PCE 濃度：24mg/kg、供試土壌：砂質土①、

鉄粉添加量 4g/kg とし全て併用系とした。なお長期

的な汚染として PCE24mg/kg を転換完了の時点で再

添加した。また浄化効果の回復剤として鉄粉(4g/kg)、

または比較のためのエタノール(100mgCOD/kg)の再

添加を異なる系に添加した。 

 

[実験結果]図 11、12 に結果を示す。 

結果的にPCEの再添加は21、42dayの計2回行い、

初期添加を含め合計 72mg/kg の PCE を添加した。ま

た 28day に条件にある鉄粉量(4g/kg)を、42day にエ

タノール(100mgCOD/kg)をそれぞれ異なる系に添加

した。回復剤をしない系では40day 以降は PCE の転

換が非常に遅く、70day にて約 8mg/kg の残存が確認

された。また ETY への転換も進行が見られなかった

ことから、微生物活性の維持が可能であったのは

40day 程度であった。対照的に回復剤を添加した系

は、40day 以降も転換が進行した。3 系の結果より集

積培養菌の生物活性は若干低下するものの、転換が

進行しない理由として鉄粉からの水素供給不足が考

えられる。つまり、鉄粉を再添加することによって

浄化効果の回復する可能性がある。 
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図 8 鉄粉粒径別の ETY・ETA 転換量 

 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

6  転換の効率化へ向けた検討 

5.5 の結果より土壌の種類によらず鉄粉添加によ

る pH の範囲を集積培養菌の至適活性範囲に保持す

ることで転換率、転換量の上昇が予想される結果と

なった。そこで6 では実験 pH に着目し、転換の効率

化へ向けた検討を行った。 

6 . 1  粉体状鉄粉を用いた検討 

鉄粉の使用によるpH の上昇に着目し、5.5 の検討

にて最も転換率の劣っていた黒ボク土を供試土壌と

して用い、鉄粉添加量を増やしpH を集積培養菌の至

適活性範囲に保持することで転換率、転換量の向上

が可能かを検討すべく、検討を行った。 
実験は PCE 濃度を 24mg/kg、供試土壌を黒ボク土

とした。鉄粉添加量を8,16g/kg とし、それぞれ併用

系、対照系を設けた。 

 
[実験結果]図 13 に結果を示す。 

結果より併用系における鉄粉添加量 8、16g/kg の

系を比較(35day)すると、回収量基準の転換率でそれ

ぞれ 90％、96％、ETY・ETA への転換量で約 14、18mg 

asPCE/kg となり、その差は 7～14day 以降に見られ

た。またpHも16g/kg の系で全体的に上昇(6.8～7.5)

が確認され、鉄粉添加量を増やすことで転換率、転

換量が上昇した。またこれまでの結果と同様に鉄粉

単独系を上回る併用系の効果が確認された。しかし

効率的な転換が可能であった鉄粉添加量 16g/kg は

一般に鉄粉単独による浄化に使用される量（土壌に

対し 1～10％）と比較すると量的に効率的でない。 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 6 . 2  スラリー状鉄粉を用いた検討 

6.1 より黒ボク土や粘性土といった酸性を示す土

壌に対しては、粉体状鉄粉を併用系に用いた場合、

効果的な転換を行うための鉄粉添加量を増やさざる

を得ない。そこで研究の方向性を広げるべく「スラ

リー状鉄粉」に着目した 8）。これは鉄微粒子を含有

する水系懸濁液からなる土壌浄化剤で、高アルカリ

（pH12）、水分散系であるといった特徴を持つ。この

特徴より、これまで用いた粉体状の還元鉄粉に比べ、

粘性土や黒ボク土といった酸性を示す土壌に対し、

集積培養菌の至適範囲での pH 保持が容易であると

予想される。そこでスラリー状鉄粉と集積培養菌を

併用させて転換の効率化へ向けた検討を行った。 

実験は供試土壌に砂質土①、粘性土、黒ボク土を

用い、PCE 濃度 24mg/kg とした。基本的な条件は表

に示したとおりである。またスラリー状鉄粉単独に

よる汚染土壌の浄化は通常、鉄粉添加量 10g/kg 程度

で行われる。そのためいずれの条件も 10g/kg(1%)以

下となるよう鉄粉添加量を設定した(砂質土①：鉄粉

量 1、2、4g/kg、粘性土：2、4、8g/kg、黒ボク土：

4、8g/kg)。使用したスラリー状鉄粉は鉄粉濃度が

25％(25g/L)であったため、希釈して設定濃度となる

よう調整した。 

 

[実験結果]図 14～16 に結果を示す。 

供試土壌に砂質土を使用した系、また粘性土(鉄粉

量 4g/kg～)、黒ボク土(8g/kg)の系においては、実

験時のｐＨが集積培養菌の至適活性範囲を上回り

(ｐＨ9～)スラリー状鉄粉のみによる ETY・ETA への

転換が確認された。これに対し粘性土、黒ボク土使
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図 12 (a)エタノール再添加系 (b)鉄粉再添加系
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用系のそれぞれ鉄粉添加量 2g/kg、4g/kg で pH は 7.5

付近を示し、全系において最も効率的に浄化が進行

すると共に併用系の効果が確認された。 

粉体状鉄粉を使用した浄化実験より、効率的な転

換に必要な鉄粉量は粘性土、黒ボク土のそれぞれに

対し 8g/kg、16g/kg であることから結果的に 1/4 の

鉄粉添加量で ETY・ETA までの転換が可能であった。 

また水素発生量に関しても粉体状鉄粉を使用した

場合と比較して顕著な差は見受けられなかった。 

粉体状鉄粉を使用した実験結果結果(5.5 土壌の

種類に関する検討より 砂質土①・②、赤色土①・

②)、またスラリー状鉄粉を使用した実験結果(粘性

土:2g/kg、黒ボク土：4g/kg)について、実験期間内

に同様なpH 変動(pH7.3、pH7.6)を示す土壌について

転換率を比較した。結果を図15、16 に示す。結果よ

り転換完了までの期間、転換量などの点で同様な傾

向を示したことから pH 値が集積培養菌の至適範囲

を示すことで効率的な転換の進行が可能であった。 

またエレクトロンドナーの供給源として必要な鉄

粉添加量（2～4g/kg）を基準とした場合、砂質土の

ような pH が比較的中性域にある土壌には粉体状鉄

粉で、黒ボク土のような酸性域を示す土壌にはスラ

リー状鉄粉が有効であることがわかった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

    

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

7  結論 

1.今回の各種実験において、単独系を上回る併用系

の効果、特に TCE に比べ PCE に対して効果的で、

鉄粉単独系を上回る併用系の効果が確認された。 

2.低温度条件によって集積培養菌の転換速度、転換

率が低下したが、ETY・ETA への転換は進行した。 

4.菌体量を 200mgVSS/kg とした場合、中間生成物の

消失や ETY・ETA への転換が早期に見られた。また

1/2 の 50mgVSS/kg でも転換は進行した。 

5.高濃度汚染に対し鉄粉添加量を増やすことで速や

かにＥＴＹ・ＥＴＡへ転換した。 

6.鉄粉粒径の影響による顕著な転換効率の差は確認   

されなかった。 

7. 併用系の長期的な効果を考えた場合、鉄粉を再添

加することによって浄化効果が回復する可能性が

ある。 

8.各種土壌に対し本法は有効であり、土壌の性質に

よらず pH が集積培養菌の至適活性範囲に近づく

ことで効率的に転換が進行することが確認された。 

9. エレクトロンドナーの供給源として必要な鉄粉

添加量（2～4g/kg）を基準とした場合、砂質土の

ような pH が比較的中性域にある土壌には粉体状

鉄粉が、黒ボク土のような酸性域を示す土壌には

スラリー状鉄粉が有効であった。 
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図 16 pH7.6 付近での転換率 
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図 14 (a)各土壌系の pH 変動 (b)各土壌系の転換率 
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