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研究成果の概要（和文）：本研究は残留性有機汚染物質（POPs）などの難分解性有害物質を対象として、ファイ
トフェントン法の浄化能力について、室内実験およびフィールド試験より検討を行った．その結果，本法は鉄化
合物（コロイド状第二鉄微粒子、マグネタイトナノ粒子）とイネ科植物を用いることにより，ペンタクロロフェ
ノール(PCP)を２カ月程度で浄化できることがわかった．また，ベチバーを移植したベトナムDDT汚染土壌のフィ
ールド浄化試験から，その有効性が示された．本法は低コスト・高性能修復技術として従来技術の代替法として
発展する可能性がある．今後は異なるPOPs汚染土壌への適用が望まれる． 

研究成果の概要（英文）：Remediation performance of persistent organic pollutants (POPs) by 
Phyto-Fenton process was investigated in laboratory and field experiments. By using fine iron 
particles, such as colloidal ferric hydroxides and magnetite nanoparticles, and rice grasses, 
pentachlorophenol could be removed within two months. Moreover, the process could be successfully 
applied to an actual site contaminated with DDTs in Vietnam, demonstrating the process would be a 
feasible alternative to conventional phytoremediation processes with low cost and high performance. 
A further study will be needed to evaluate the process performances in different POPs-contaminated 
sites.

研究分野：工学
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１．研究開始当初の背景 
近年、世界中で有機・無機有害物質による

比較的に低濃度ではあるが広範囲に広がる
土壌・地下水汚染が顕在化している．ファイ
トリメディエーション法は、このような汚染
箇所の修復技術として、オンサイト処理であ
るため汚染物質が外部に拡散せず、浄化コス
トが低廉であり、資源・エネギ―などが殆ど
必要ない等の特長を有し、他の修復技術に比
べて優れているといわれている．しかしなが
ら、浄化期間が長いことや全ての難分解性有
害物質を必ずしも浄化できない等の問題が
ある． 
筆者らは、先の挑戦的萌芽研究費（研究代

表者：榊原）「バイオフェントン法に関する
研究」（2011～2013）の助成により、植物が
産生する過酸化水素を利用して、鉄化合物の
添加条件下で、ペンタクロロフェノール(PCP)
などの難分解性有害物質を分解・無害化する
生物学的フェントン法を世界で初めて提案
した．さらに、OH ラジカルの検出プローブ
である蛍光試薬アミノフェニルフルオレセ
イン(APF)を用いた観察から、コロイド状の
水酸化第二鉄、マグネタイトあるいはマグネ
タイト/ゼオライト担体などの鉄微粒子を用
いると、植物から蛍光が発生し，生物学的フ
ェントン様反応(Fe3++H2O2→ Fe2++OOH•+H+)
お よ び 生 物 学 的 フ ェ ン ト ン 反 応
(Fe2++H2O2→Fe3++OH•+OH−)が進行すること
を明らかにした． 

また、植物が含有する H2O2 濃度を測定し
た結果、その濃度は 0.1～数 mmol/kg-F.W.の
範囲に分布し、イネ科のベチバー(Vetiveria 
zizanioides)やガマ (Typha latifolia )などは数
mmol/kg-F.W.以上の高濃度で H2O2 を蓄積し
ていることを明らかにした．なお、植物体内
H2O2含有量は暗条件下でも1週間以上比較的
に安定して維持される. 
 
２．研究の目的 
 本研究は残留性有機汚染物質（POPs）など
の難分解性有害物質を確実に分解・浄化でき
るファイトリエディエーション法の開発を
目的とする．このためにバイオフェントン反
応およびバイオフェントン様反応を効率良
く進行させるための設計・操作条件について
以下を明らかにする． 
1) 植物の根圏を利用して反応を進行させる
ために最適な鉄化合物の形態、寸法を明らか
にする． 
2) 実験室規模の汚染土壌に対する浄化能力
を測定・評価する． 
3) 実際の POPs 汚染サイトへ本法を適用し、
浄化能力を検証する． 
 
３．研究の方法 

本研究は実験室規模の PCP浄化試験および
DDT 汚染サイトに本法を適用したフィールド
浄化試験よりなる．また、APF を用いた蛍光
観察をおこなった． 

図１は OH ラジカル生成と APF との関係を
示したものである．APF が OH ラジカルと反応
すると、蛍光物質が生成される。これに励起
光（490nm）を照射すると，蛍光（515 nm）
が生ずる． 

 

図 1 OH ラジカルと APF の蛍光発生原理 1) 

 
3.1 実験室規模浄化試験 
 供試植物としてイネ目イネ科カラスムギ
属のエンバク（学名：Avena Sativa）を用い
た．当植物は入手および取り扱いが容易であ
り，比較的に高濃度(1.8mmol/kg-F.W.)の過
酸化水素を根に含有することにより選定し
た．実験はⅡ, Ⅲ価鉄およびマグネタイト
(Fe304)を土壌中に添加した後、PCP の経時変
化を 2週間測定した。得られた結果から，よ
り長期間の浄化試験が必要と考えられたた
め，イネ科のベチバーを用いた約 2か月間の
浄化試験を行った．それぞれの浄化試験の様
子を図２と図３に示した． 
 なお、ベチバーを用いた実験では土壌の初
期 PCP 濃度を測定後，2, 5, 7 週間後の容器
内土壌の残留 PCP 濃度等を測定した。 
 PCP は供試土壌をソックスレー抽出後に
GC-ECD（Agilent,6890）で分析した．また、
AFP を用いた蛍光観察は共焦点レーザー走査
型顕微鏡( FV1000-D, Olympus)を用いて行っ
た． 
 

 
図 2 実験室浄化試験（エンバク） 

 

 
図 3 実験室浄化試験（ベチバー） 

 



 
3.2 ベトナム POPs 汚染土壌の浄化試験 
 図 4 はベトナムにおける現時点で POPs 農
薬汚染が確認あるいは危惧されている汚染
サイト（約 1652 カ所）を示したものである．
このうち 200カ所が高濃度汚染地域であるが、
他は十分な調査が行われていない２)．中部か
ら北部に汚染箇所が多いのはベトナム戦争
の空爆が大きく影響している． 
 

 

図４ ベトナムの POPs 汚染サイト２) 

 
図 5 にベトナム北部のバクザン省で実施し

た浄化試験の様子を示した．主な汚染物質は
DDT 類であり，ベトナム国家土壌基準の数倍
のレベルにあった．試験は掘削した汚染土壌
中にマグネタイト粒子をそれぞれ 25, 100 
(mg kg-F.W.-1) 添加し，約 60cm 四方の区画に
再投入後にべチバ―を移植した．その後，土
壌中の DDT 類，植物成長量，気温等の変化
を７か月間分析・測定した．なお、DDT の分
析 は ソ ッ ク ス レ ー 抽 出 後 に GC-ECD 
(Scion-456)を用いて分析した. 
 

 

図 5 ベトナムの POPs 汚染サイト 
 
４．研究成果 

 
(1) 図 6および図 7に実験室規模の浄化試験
結果の一例を示した。エンバクは 1週間程度
で成長し，根はカラスビーカーの底に達した．
その後は成長が停止した．土壌内の PCP 濃度
は最初の 1週間に鉄触媒と植物を植えた場合
に急激に減少したが，2週間後では植物のみ，
鉄のみ，土壌のみと大差がなかった．これは
植物の活性が低下したことも影響している
と考えられる．Ⅱ価鉄, Ⅲ価コロイド鉄およ
びマグネタイト(Fe304)ナノ粒子による大き
な差はみられなかった． 
 
(2) 一方、ベチバーおよびマグネタイトを用
いた中期試験では植物と鉄を混合した場合
に PCP はより大きく減少する傾向にあった．
また，植物のみおよび植物と鉄を添加した系
では土壌中に PCP 分解生成物質である
2,3,5,6-テトラクロロ-p-ベンゾキノンおよ
び 2，3‐ジクロロマレイン酸が検出され，ま
た鉄添加系がより高濃度にこれらの中間物
質が蓄積する傾向にあった． 
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図 6 実験室規模の浄化試験結果(1) 
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図 7 実験室規模の浄化試験結果(2) 
 
(3) 図 8は APF を添加して植物が発生する蛍
光 (515nm)を共焦点レーザー走査型顕微鏡
で観察した結果である．Fe2+イオン添加系（A）
では植物根の内部から蛍光が発生した。一方， 
３価鉄担持ゼオライト粒子および 3価鉄コロ
イド粒子添加系（B）では，植物根表面で多
くの蛍光が観察された．レーザー走査型顕微
鏡により植物体内における蛍光分布の 3次元
情報を得ることができた．植物体内で OH ラ
ジカルが生成すると、植物自体を損傷する可



能性が高い．したがって，鉄酸化微粒子（マ
グネタイトナノ粒子や水酸化第二鉄コロイ
ド粒子）を用いることが安定した処理を行う
うえで重要であると考えられた． 
 
(4)酸化鉄ナノ粒子の表面を有機物（ポリエ
チレンイミン、メノ－2,3－ジメチルカプト
コハク酸など）で被覆すると粒子の分散性が
向上することがわかった．また、これらの被
覆鉄粒子と蛍光試薬(APF)を用いた場合の蛍
光分布が観察された。さらに，PCP の植物に
対する吸着量は Freundlich の吸着等温式に
より表わされることがわかった． 

 

 

 
図８ APF を用いた蛍光観察結果 
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図９ ベチバーの成長過程 
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図 10 DDTｓの浄化過程 
 

(5) 図９にベトナム POPs 汚染サイトのベチ
バーの成長状況を示す．フィールド試験では
供試植物は鉄添加条件（0～100 mg/kg)によ
らず、葉、茎および根部は概ね順調に成長し
た．ただし、試験開始後 4か月程経過すると
冬季になり，成長が若干停滞するようになっ
た． 
 
(6) 図 10 にベチバーを移植してマグネタイ
ト微粒子を 25mg/kg を添加した場合の DDTs
の減少過程を示した.現地の主要な汚染物質
POPs 成分は DDT 類で、時間の経過につれ DDT
濃度が減少することがわかった。ここで、鉄
無添加条件と比較すると、鉄添加条件下では
より高濃度の中間物質（主に DDD）が生成さ
れ、その後消滅することがわかった．鉄添加
100 mg/kg の条件でもほぼ同様の結果が得ら
れた．このような傾向は、PCP 汚染土壌の実
験室規模浄化試験と同様であった． 
 
(7) 図 10 より，約 5 か月間の試験で 80％以
上の DDTが浄化されることがわかった．なお、
今回は予算の制約上、汚染サイト一箇所のみ
で試験を実施したが，浄化能力を的確に評価
するためには異なる POPs 成分および汚染レ
ベルにおける浄化試験が今後必要である． 
 
(8) 本研究からファイトフェントン法の有
効性がある程度示された．低コスト・高性能
な修復技術として，異なる地域や気候条件下
における現地植物を活用した検討も望まれ
る． 
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