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Abstract

　　 The 　 weathering 　process　has　generany　been　 considered 　fro皿 only 　a　chemical ／physical 　point 　of　view ，　however 　 recent

observations 　of　bacteria　in　weathered 　rocks 　have，　Ied　to　questions　about 　the　importance　 of　microbial 　 activity ．　 In　order 　to

examine 　this，　 an 　outdoor 　natural 　experiment 　has　been　performed　in　which 　an　andesite　 rocky 　hil　was 　immersed 　in　running

ground 　water 　at　outside 　temperature 　for　one 　year．　 The　ground　water 　is　harvested　from　a　depth　of　150　m 　for　the　estab五shment

of　the　systems ，　 The 　system 　was 　constructed 　in　Kakuma 　Campus ，　Kanazawa 　University　on 　Apr且 2007，　having　the　foot　baths
heated　at 　37℃ with 　disinfectant　and 　the　rocky 　hil　with 　running 　natural 　ground 　water 　without 　any 　chemical 　and 　heating

treatments ．　 Af しer　3　months 　of　incubation　in　the　footbath，　biominerahzation　 of　carbonate 　minerals （calcite 　 and 　 aragonite ）by

Cyanobacteria　was 　found．　 On　the　other 　hand，　af しer 　one 　year，　clay 　minerals （Smectite）and 　zeolite （Heulandite　and 　CHnopt且olite）
were 　found　in　only 　the　rocky 　h皿 under 　natural 　conditions ．　 Various　kinds　of　microorganisms ，　 such 　as 　Cyanobacteria，　diatoms

and 　bacteria　 accelerated 　weathering 　reactiQns 　of　andesite ｛Tomuro −ishi｝for　building　materials 　eroded 　Qn 　the 　surface ，　and 　to

produce 　secondary 　minerals 　of　bio−clays 　and 　zeoHtes ．　 The　microorganisms 　carry 　an 　important　roLe 　to　change 　water 　quality

within 　such 　a　short 　period ，　Large　crystals 　of　zeohte 　and 丘ne 　thin　films　of　smectite 　attached 　to　the　microorganisms 　with 　cohesion

organics 　to　form　green 　microbial 　mats 　on 　the　 surface 　of　the　andesite 　rocky 　hill，　showing 　accumulation 　of　elements 　such 　as　Al

and 　Si　which 　could 　have　been　derived　by　dissolution　of　the　rocks 　associated 　with 　running 　 water ．　 These　data　cellectively
demonstrate　the　microbial 　formation　of　smectite 　and 　zeolite 　of 　bio−clays ，　where 　the　reaction 　rates 　may 　be　substantially 　enhanced

by　the 　presence 　of　microorganisms ．　 Bacteria　and 　diatom　 activity 　 may 　hence　have　 a　great　influence　 on 　the　clay 　mineral

developments　commonLy 　observed 　in　naturally 　weathered 　rocks ．　 The　mechanism 　of　bio−clays 　forrnation　has　important

imphcations　fQr　water −rock 　interactions　both　in　natural 　environments 　and 　in　polluted　areas ，　 The 　footbath　facilities　will　be　made
available 　for　use 　net 　only 　in　research ，　but　alse　for　the　advancement 　of　education 　while 　contributing 　to　the　loca王colnmunity ．

Key 　Words ：Bio−clays ，　Smect孟te，　Heulandite，　Clinopt且olite，　Microorganisms，　Cyanobacteria，　Diatoms，　Bacteria，　Andesite，　Mcrobial

　 　 　 　 　 mats ，　Footbath　Rocky 　hin．

1．は じめ に

　岩石 の 風化 プロ セ ス は，物理的風化，化学的風化，生

物風化 に 大別 さ れ る ．生 物風化 に 関連す る も の と し て

は，バ ク テ リ ア，藻類，地衣類，コ ケ，菌類，植物 の 根

な どが あり，特 に ，原核 生 物 （バ ク テ リ ア ）や 真核生 物

（藻類．原生生物，菌類） は岩石 の 変質 や
一

次鉱物か ら

二 次鉱物へ の 変化な ど に おい て 重要な役割を果た して い

る
1−4｝．バ ク テ リ ア に よ る 鉱物風化 の 研究は，地 球の 物

質循環，地球 の 進化 と環境変化 に及 ぼ す微生物 の 役割を

考え る 上 で 重 要 で あ り，生 物学，地 球科学，地球化学，

土壌学，地形学，コ ン ク リ
ー

ト工 学，そ して 陶芸分野 で

も注 目を 浴 び て い る ，特 に ，世界遺産の 石造建造物，コ

ン ク リート，ガ ラ ス ，彫刻．鉄管，パ イプラ イ ン などに
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ダメ
ージ を与え る風化や 劣化の 現象 は微 生 物 の 働 きを無

視 して は考え られ な い ．呼吸，光合成，代謝作用な ど に

よ る 微生物風化 の 研究 は，地球 に おけ る 生命 の 進化 と地

表物質の 変化 との 歴 史を解 くカ ギ と な る，そ の 具体的な

例 は，河川．深海底 温泉，井戸管．水抜 き孔 な ど に認

め られ る微生物の 複合体で あ る 微生物被膜 （バ イオ マ ッ

ト） で あ る．バ イオマ ッ ト中 の 微 生 物 は特定元素 を 選択

的 に濃集し細胞の 内外に様々 な 鉱物を生成す る
Z’5）．特

に，バ イオ マ ッ トの 中で微生物が直接的，間接的に 関与

して ハ ロ イサイ トやイモ ゴ ラ イ トな どの 粘土 鉱物を形成

す る こ とが 報告 さ れ て い る
3’6−9）．

　バ ク テ リア は 地球 上 に普遍 的 に存在 し，そ の 種類も

40−300万 種 と推定 さ れ て い る が，その ほ とん どが実験室

で 培養 で きない 微 生 物 た ちで あ り，か つ ，名前もつ け ら

れ て お らず，500気圧 の 深海底 氷点下の 極寒環境 110

℃ の 高温 pH 　1や pH 　11の 強酸性 や 強 ア ル カ リ性環境下

で も生息 し て い る
10）．特 に，光合成 を行 い 無機物 の み で

生 息す る 独 立 栄養光合成微 生 物 で あ る シ ア ノ バ ク テ リ

ア，イ オ ウ酸化細菌，鉄酸化細菌 は玄武岩，花崗岩，安

山岩，長石類，黒雲母鉱物 の 微 生 物風化 と も密接 に 関連

して い る
ll−13 ）．室内実験 で 温度，圧 力，出発物質を変え

て の 風化，変質実験 を行 い ，その 物理化学的変化を追 う

研究は多 く報告さ れ て い る が．そ の相平衡図 （イ オ ン
・

酸化物
一
pH

−Eh 図） は 実際 に 自然界，特 に，微生物活動

の あ る場所に は当て は ま ら な い 場合が多 い．そ こ で，自

然界を実験室 に見立 て た 野外実験施設 は，微生物 の 挙動

をと らえ て．汚染環境修復な どに も広 く応用 で きる と考

え られ，金沢大学角間キ ャ ン パ ス 内に 地下水 を利用 した

バ イ オ マ ッ ト形 成 シ ス テ ム （足 湯 と岩山）を構築 した．

加熱 した 足湯 の 中に 生成 したバ イオ マ ッ トに は炭酸塩鉱

物 を，自然 の 地 下水を流 下 させ た 岩山の 緑色 バ イ オ マ ッ

トに はス メ ク タ イ トとゼ オ ラ イ トの形成が 認 め られ た の

で 報告す る．

2 ．バイオ マ ッ ト形成シス テム の 概要

　 2007年 4 月，金 沢大学角 間キ ャ ン パ ス に足湯 と岩山か

らな るバ イ オ マ ッ ト形成施設 を建設し た．地 下150m か

ら汲 み 上 げた 井戸水 を，（1） バ イオマ ッ ト形成観察装置

の岩山 に流 下 させ た岩山 シ ス テ ム と，（2）塩素消毒 した

井戸水 を ガ ス 湯沸 か し器 で 約38℃ に 加熱 して 浴槽 に 入

れ，か け流 し にす る 足湯 シ ス テ ム の 2 つ の 構造 か ら成 り

立 っ て い る （Fig．1）．一
見す る と岩 山 （Fig．1 右図上部）

か ら流 下す る 水 が その まま足湯 （Fig．1 右図手前，下部）

に流入す る ように 見え るが ，2 つ の水の源 は 同 じで あ っ

て も．経路 と水温が異 な っ て い る．

　建設後 互年で水の な が れ る岩山全体に深緑色か ら淡緑

色 の バ イオ マ ッ トが形成 した （Fig．1 左 図）．そ の 井戸

水が 岩山 に 流 れ る シ ス テ ム （足湯機械設備 フ ロ ー）を

Fig．2に示 した． 2号井戸か ら出た水 は地中 の 管か ら受

水槽タ ン ク に 集 め られ ，加圧 ポ ン プ で 岩 山の 頂 上 へ 行

Fig．1　 The 　footbath　and 　rocky 　hill　with 　running 　ground　water

　　 facilities　 in　 Kanazawa 　 University ，　 showing

　 　 developments　of 　green 　microbial 　mats ．　The 　hot　water

　　 for　the　footbath　is　heated　by　a　gas　system ，　whereas 　the

　 　 running 　water 　 on 　the　rocky 　hill　 is　 naturally 　 unheated

　 　 and 　comes 　from　a　depth　of　l50　m 　 under 　the　Kakuma

　 　 Campus ．　The 　rocky 　hill　is　for　use 　not 　only 　in　this　study ，
　　 but　 also 　for　the　 advancement 　of 　education 　 of　geo−

　 　 environmental 　 microbiology 　 while 　 contributing 　to　the

　 　 community ．　The　numbers 　14　indicate　sampling 　points
　 　 of　water 　and 　micrebial 　mats ．
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Fig．2　The 　rullning 　ground 　water 　facilities　of　the　footbath
　 　 　 and 　rocky 　hill　systems ，　 showing 　layout　of　electricity ，
　 　 　 gas，　pump ，　tank，　and 　drainage　manhole 　 systems ．
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き，そ こ か ら戸 室石 の 石 積 み を流 下 す る．下 流 の 水 中 ポ

ン プ マ ス に 溜 ま っ た水 は再度 岩山の 頂 上 に 行 き流 下 す

る．こ の と きオーバ ー
フ ロ ーし た水 は集水 マ ス か ら排水

溝 に 出て 行 く．ポ ン プ ます内の 水位 が 低 下 す る 渇水 時 に

は 1分 後 に 自動 停 止 す る．こ の シ ス テ ム は 井戸 水 中 の 微

生 物が 大気 に 触 れ，酸素や 太陽光線を受けて 岩 山に 流下

す る水 の 中 でバ イ オ マ ッ トを形 成 す る プ ロ セ ス が 常 時 観

察で きる ．また，井戸水 の 化学的変化，石 積 み した 戸 室

石 と そ の 中 の 鉱 物 の 変化，微 生 物 の 生 態系 と生 体鉱 物 化

作 用 な どが 継続 して 観察 で きる，さ らに，こ の 足湯施設

を温泉科学 く ゆ っ た り湯学 〉 の 授業 に 使 い ，か つ ，地 元

住 民 の 憩 い の 場 ともな っ て い る．す な わ ち，こ の 実験施

設 は く 教育 ・研究 ・社会貢献 〉 の 三 位
一

体 を 目的に 作 ら

れ た もの で あ る．

3 ．地下の地質と井戸水の特徴

　 金 沢 大 学角間キ ャ ン パ ス
ー

帯 に は 浅海性堆積物 の 砂岩

を主 とす る 大桑累層 が 広 く分布 して い る．大 桑 累層 の 模

式 地 は金 沢 市大 桑 町 で あ り，第 四 紀前期更新世 （165−80

万年〉 の 均質 な細粒 か ら 中粒 の 砂岩 が 厚 く堆積 し て い

る．大 桑 累層 の 上 部 は黄 褐 色，下 部 は 青灰 色 で 固結 度 が

悪 く，金沢市街地 で は 医王 山累層か ら高窪累層まで を不

整 合 で 覆 っ て い る
14 ）．

　 1991年10月 15日 の 2 号井 戸 （深度 150m） の 掘削記録

か ら，井戸直下 で は 135m 以 浅 が 大桑累層，135m 以 深

が 高窪 累 層 と推定 され て い た．1998年 3 月23日 と2005年
3 月 8 日の 浚渫作業 に お い て ，引 き上 げた揚水管 の 外側

に 黄褐色 の バ イ オ マ ッ トと青緑色 の バ イ オ マ ッ トが 付着

して い た （Table 　l）．ま た，2005年 の 浚渫作業 の 時，こ

の バ イ オ マ ッ トを 採取 し，分 析 を行 っ た と こ ろ，黄褐色

の バ イオ マ ッ トは 鉄 を，青緑色 の バ イ オ マ ッ トは 鉄 とマ

Table　1．The　ground 　water 　analysis 　right　after　dredging　operations 　of　well 　riser　pipes　on　this　study 　and 　three
times 　in　the　past　1991，1998，　and 　2005，

First　dredgingSecond　dredging
operation operation

Oct．15，1991Mar ．23，1998Mar ．8，2005
Maginal　yield　l／min 461．4 664．4 508．0
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

一4
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　cm ／secPermeability 　coe 幵icient　x 　10 3．59 3．24 4．52
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一
Transmissivity　Goe 幵icient　x　10 1．98 1．80 2．49
Groundwater 　Level （m ） 31．40 31．62 31．82

Water　Temperature（
°

C） 16．0 13．0 14．3

pH 8．1 8．0 8」

Ci　　　　　　 mg ／1 8．6 8．5 8．7

Fe　　　　　　 mg ／【 0．14 0．56 0．21

K＋Mg 　　　　　　 mg ／1 87．7 77，0 78．0
Organic　matter 　 mg ／1 0．5 0．4 0．3
Residue　af しer　evaporatiorl 　of

groundwater （mg ／1） 一 129 125
一
；not 　analysis

Table　2．　 The 　chemica 玉 composition 　of　andesite ｛red 　and 　blue　Tomuro −ishi）used 　in　the　footbath　and

　　　　 rocky 　hill（after 　OhmQri，2006）｛A），　and 　chemical 　compesition 　of　ground 　water 　in　which

　 　 　 　 andesite 　rock 　was 　submerged 　for　24　hrs（after　Moriya，2007XB｝，

A　戸室石 の 化学 分析値 （％ ）

Sio2　　AI203　　MgOCaO 　　　Fe203　　Na20　　　K20　　　TiO2

赤戸室 石

青戸室 石

58．23　　 25．35　　　2、08

74．62　　　16．17　　　3．202

．621

．692

．23　　　8．30　　　0．85　　　 0．22

1．56　　　1．35　　　1．03　　　0．34

大 森 （2006）

B　戸室 石 を流 入水 に 12時間浸 した 後 の 水 の 蛍光 X線分 析値 （wt ％ ）

Mg Si K Ca Fe

　　 流入水　 　　 13．1

戸室石 を浸 した後
　 　 　 　 　 　 　 　 　 10．3
　　　の 水

43．547

．25

．22

．138

．240

．20

．07O

．21

森谷 （2007）
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ン ガ ン を主成分 とする こ とが明 らかにな っ た
15）．すなわ

ち角間キ ャ ン パ ス ー帯の 150m 深 の 井戸 の 揚水位 置 は 大

桑 累 層 と高 窪 累 層 に また が っ て お り，pH は 8，Cl

（8．5−8．7mg ／1），　 Fe （0ユ4−O．56mg／1），　 K ＋Mg （77．O−87．7

mg ／1），有機物 （O．3−0，5mg ／1） と K お よ び Mg に 富 ん

だ 地 下水で あ る （Table　1）．また，金沢大学角間 キ ャ ン

パ ス 内や 周辺 の 湧 き水 の 湧出 口 に は 赤褐色や 黒色 の バ イ

オマ ッ トが
一

般的に認め られ，電子顕微鏡観察か ら赤褐

色バ イ オ マ ッ ト中に は 鉄酸化細菌が．黒色 の バ イ オ マ ッ

ト中 に はマ ン ガ ン 細菌が活発 に活動し，生体鉱物 の 形成

に 関与して い る
2「16〕．

　本研究施設 の 石積 み の 岩山 に 用 い た戸室石 は，角 間

キ ャ ン パ ス か ら10km ほ ど南に あ る 戸室山か ら採取 し た

安山岩 で あ る．金沢城 の 石垣 や 土蔵などに
一

般 的 に用 い

ら れ，そ の 色 の 違 い か ら赤戸室 と青戸室 に分類 さ れ て い

る
17 ）．そ の 化学組成 は，SiO2　Al20

，，　Na20 の含有量 が そ

れぞれ異な っ て い る （Table　2A ）．

　一方．本研究 に用 い ら れ た 戸室 石 が 井戸水と どの よ う

に 反応す る かを実験 した．井戸水 に 赤戸室石 の 板 （10cm
x10cmx10cm ）を12時間浸 し t 反応 前後の 水の 化学組成

の 変化を蛍光 X 線分析 した とこ ろ，Si　Ca，　Fe の 溶脱が

認 め られ た
18）

（Tab弖e　2B）．

4 ．試料お よび実験方法

　2007年 4 月か ら2008年 8 月 にか けて 岩山 と足湯 の 水質

測定 （pH ，酸化還元電位 Eh，電気伝導度 EC，水温）を定

期的に 行 い ，緑色バ イ オ マ ッ ト試料を岩山 の 最 上 部 （1），

中 間 （2）（3），マ ン ホール 前 （4）で採取 し た．バ イ オ

マ ッ ト中 の 微 生 物や鉱物，粘土鉱物 を X 線粉末回折分

析 （XRD ），蛍光 X 線分 析 （XRF ）に よ っ て バ ル ク 試

料 の 鉱 物組成や化学組成を分析 し，光学顕微鏡 走査型

電子 顕微鏡 （SEM ），透過型 電子 顕 微鏡 （TEM ） に よ

り，様 々 なス ケ
ー

ル で 観察し，かつ ，エ ネル ギ
ー

分散分

析 （EDX ）に よ る点分析 を行 っ た．ま た，水 の 分析 方

法はすべ て，日本水道協会
19）

の 上水試験方法 に準 じて

行 い ，Table　1に示 した水 の 主要無機 イ オ ン は イ オ ン ク

ロ マ トグ ラ フ ィ
ーに よる

一
斉分析，金属類元素は ICP

発光分光分析法 に よ る一
斉分析，有機物類 は ガ ス ク ロ マ

トグ ラ フ 質量分析法で 行っ た．

を行 な っ た．蛍光顕微鏡で は Hg ラ ン プ と UV − 1フ ィ

ル タ ーを用 い て 波長365nm の 紫外 線 を 試料 に 照射 し，

発生す る蛍光 の 波長400nm 以上 の 領域 で 観 察 した，微

生物中の DNA が DAPI と錯体を形成 し青色 の 蛍光 を発

す る こ とを利用 して 生息す る微生物 の 確認を行 っ た．ニ

コ ン 製 Optiphoto−2 型 光 学 顕 微 鏡 に 微 分 干 渉 装 置

NTF2A お よ び落射蛍光装置 EFD3 を設置 して 観察 した．

4−3 蛍光 X 線分析

　バ イオマ ッ ト試料 に つ い て 蛍光 X 線分析 （XRF ）に

よ り含有元素の 分析を行 っ た．日本電子製エ ネル ギー分

散型蛍光 x 線分析装置 JSM−3201，　 Rh−K α 線源 を用 い ，

加速電圧 30kV で FP （フ ァ ン ダ メ ン タ ル パ ラ メ ーター）
一バ ル ク法に よ り半定量分析を行 っ た．風乾試料を乳鉢

で 粉末にし，ペ レ ッ トを作成 し分析 を行 っ た．また．水

試料に つ い て は，マ イ ラー
フ ィ ル ム の 上 に 試料を数滴お

き，常温 で蒸発乾固 した 後 残留物 の 分析 を行 っ た．

4−4　X 線粉末回折分析 （XRD ）

　 バ イ オ マ ッ トと粘土 フ ラ ク シ ョ ン につ い て 鉱物組成の

同定 をお こ なっ た．測定 に は 理学電機社製 R工NT1200お

よ び RINT 　2200　Ultima＋ を使用 した．対陰極 Cu （K α ）

と Ni フ ィ ル ターを使用 し，走査速度 1D／分，ス リ ッ ト

系 DS −RS−SS： 1／2°−1／2°−O．3°，グ ラ フ ァ イ トモ ノ ク

ロ メ ーター （d（002｝＝3．35A ）に よ る K β線除去 の 条件

下 で 行 っ た．粘土鉱物 の 同定 で はエ チ レ ン グ リ コ ール 処

理 （EG 処理）を行 っ た．　 EG 処理 は ス ラ イ ドグ ラ ス の

定方位試料 に 直接 EG を滴 下 した．

4−5　電子 顕微鏡観察 （SEM ，　 TEM ）

　 バ イ オマ ッ ト試料 の 微細な表面形態観察 は走査型電子

顕微鏡 （SEM ；JERO−JSM−5200Lv ）を用 い て ，加速電

圧 15kV で 行 っ た．また．　 SEM に 取 り付 け られ た フ ィ

リ ッ プ ス 製エ ネ ル ギ ー
分 散型 X 線分析装置 （EDX ：

Philips−EDAx −Pv9800sTD ） を用 い て 元素分析 を行 っ

た．さ ら に微細な部分の 観察は透過 型 電子顕微鏡 （TEM ：

JEOL−JEM −2000EX）を用 い て，加速電圧 160kV で 行 っ

た．

5 ．結　果

4−1 水質測定

　井戸水の pH ，　 Eh，　 EC の 測定に は それ ぞ れ，　 HORIBA
カ ス タ ニ

ーLAB 　pH メ
ー

タ
ー F − 24，　 HORIBA カ ス タ

ニ
ーACT 　pH メータ

ー D − 13，　 HORIBA カ ス タ ニ ー

ACT 導電率 メ
ー

タ
ー ES − 12 を用 い た．

4−2 光学顕微鏡観察

　バ イオ マ ッ ト中の 微生物を微分干渉 ・落射蛍光顕微鏡

を 用 い て 観察 し た ．ま た．DAPI （4
’
，6−diamidino−2−

phenylindole ）で DNA を染色 した 試料 に つ い て も観察

　2007年 4 月 に バ イ オ マ ッ ト形成実験装置が 建設 さ れ た

後 定期 的 に 水質測定 とバ イ オ マ ッ トの 採取 を行い 観

察
・
分析 を行 っ た．そ の 結果を下 記 に述べ る．

5−1 水質 の 変化

　岩山 を流下す る井戸水の 水質測定結果 を Table 　3に 示

した．測 定 は季節 を考慮 して 2007年 6 月 1 日，2008年 4

月12日，2008年 5 月 9 日，2008年 9 月14日 に行 っ た．な

お，冬期 （12−3月） は積 雪 の た め 足 湯 の 操作 は 中 止 し た

が，岩山 に お い て は 年間を通 し て 井戸水が流 下 し続 け
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Table　3．　 Results　of　water 　property 　measurements 　at　the　rocky 　h皿 from　the　top　｛1）
　 　 　 　 to　the　bottom （4｝in　2007 　and 　2008，　showing 　changes 　of　pH 　and 　EC．

　　　2007，6．1測 定　　　 pH 　　Eh （mV ）　EG （μ S／cm ） WT （
°
C ）

 

 

 

 

45448888 344414395436 183184188183 19．317

．419

．416

．6

2008．4．12．am 　11；30測 定 　 pHEh （mV ）　 EG （μ S／cm ）　 W 丁 （
°
C ）

 

 

 

 

3
ハ
078

0Vgn

コ

0り

28523421721129419618919116．016

．016

．017

．5

2008．5．9．am 　9：00測定 pHEh （mV ）　EC （μ S／cm ）　WT （
QC

）

 

 

 

 

900180

り

9G

）

18419820419821020419819115．515

．515

．516

．0

2008 ，9．14 ，am 　8 ：30 測 定 　 pHEh （mV ）　 EC （μ S／cm ）　WT （
°

C ）

岩 山 （タン ク 内 ）

　　　 

　　　 

8．02nJOQ8230227241 211210196 16．017

．018

．0
岩山湧 出ロ　  緑色バ イオマ ッ ト中央　  緑色バ イオマ ッ ト下部　  岩山マ ン ホール 前

Table　4．　 Fluorescence　 chemical 　 analyses 　 of 　green 　 microbial 　 mats 　 collected 　from　the　tQp （1）to　the　 middle （3）a五1d

　 　 　 　 black　microbial 　mats 　on 　the　rocky 　hill（A）．　comparison 　with 　ground 　water 　from 　the　tank，　the　middle （2）and

　 　 　 　 the　bottQm（4），　respectively （B）．

A　岩 山 の バ イ オ マ ッ ト

SampleMgAISiPSKCaTiMnFeCuZnSr

  1．23 ．227 ．24 ．22 ．16 ．29 ．10 ．64 ．939 ．01 ．01 ．4 一

  0．91 ．119 ．32 ．52 ．418 ．112 ．10 ．52 ．438 ．40 ，91 ．3 一

  一 1，629 ．82 ．01 ．56 ．27 ．40 ．42 ．745 ．41 ．11 ，8 一

Black1 ．94 ．720 ．42 ．23 ．66 ．917 ．40 ．99 ．130 ．4 一 2．00 ．4

B 岩 山 の 水

SampieNaMgSiSKCaTiFe

タン クの 中 6．68 ．834 ．318 ，49 ．622 ．2 一 0．1

  岩 山 中 央 一 8．732 ．320 ．112 ．626 ．2 一 一

  マンホール前 一 9．739 ．221 ．43 ．725 ．20 ．30 ．4
一

；not 　detected

た．岩山 の pH は 春 か ら夏 に か け て 8 か ら 9 に 上昇 し，

秋 口 か ら pH 　8に もど っ た．また，　 Eh は 200か ら300代 を

推移し，EC は 180−200μ S／cm を推移 し，水温 も15−19℃

を推移 し た．こ こ で，興 味深 い の は 2008年 に入 っ て か ら

い ずれ の 測定 日に お い て も，pH が岩山 の 上部か ら下 部

に か け て 上 昇 し，ア ル カ リ性側 に変化 し た こ とで ある．
一

方，EC も岩山の 上 部 か ら下部 に か けて ，下 降する 傾

向 が 認 め られ く 水 一岩 石 一微生物 〉 の 相互 作 用 の 進行 が

示唆 され た．さ ら に，水温 は外気温 の 影響を受ける た め

か岩山の 下方 で 高 くなる傾向が 認め られ た．なお，現 地

に お ける 目視観察と写真撮影記録 か ら，こ れ らの 水質変

化 の 傾向は岩 山に 繁茂す る 緑色 の バ イオマ ッ トの 発達状

態 を示唆 して い る．岩 山 を流 下 す る井戸水の イ オ ン が バ

イオ マ ッ トに 吸収 され る こ とに より，微生物 の 代謝活動

が 活発化 し，水質 もそ れ に と もな っ て ア ル カ リ性へ と変

化する．春か ら夏 に か けて の 水温 の 上昇は外気温 の 影響

を受 け る と同時 に 微 生 物 の 代謝活動と も一致して い る．
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5−2 バイオマ ッ トと岩山の水の XRF 分析結果

　岩山の 最上部か らマ ン ホ
ー

ル まで の 緑色 の バ イ オ マ ッ

ト （Figs．1−1，2，3）と黒色 の バ イ オ マ ッ トを2008年 4 月

12日 に 採取 し，XRF 分析 を行 っ た （Table　4）．緑色 の

バ イ オ マ ッ トの 主成分 は Fe （38−45　wt ％）が 最 も多 く，

次 が Si （19−30　wt ％），そ し て ，　 Ca （7−12　wt ％）で あ

る．一方，黒 色バ イ オ マ ッ トは Si，　Ca，　Fe が 主成分 で あ

るが，Mn が 9wt ％ と緑色バ イオマ ッ トと比較 して 高い

含有 量 を示 し て い る （Table　4A ）．

　
一

方，タ ン ク 内 の 水，岩 山を流下す る水 （2）．マ ン

ホー
ル 前 の 水 （4）の 化学組成 は Mg ，　Si，　S，　K ，　Ca を 主成

分 とし．微量 の Ti，　Fe が認め られた．また，タ ン ク 中

の み に Na （6．6　 wt ％）も検出 した （Table　4B）．こ れ ら

の 値 は水 中の 多量 の Si，　S．　K，　Ca な どの 陽イオ ン がバ イ

オ マ ッ ト中 に取 り込 ま れ る こ と を示 唆 し て い る．しか

し，バ イオマ ッ ト中の Al，　P，　Ti，　Mn ，　Fe ，　Cu ，　Zn は水 中

に は認 め られ な い の で，他 の 起源 例 えば装置の 石積み

材料 で あ る安山岩 （戸室石）な どが考えられる．

5−3 バ イオマ ッ トの XRD 分析結果

　岩山の 最上 部 （1），中部 （2），マ ン ホ ー
ル 前 の 緑色バ

イ オ マ ッ ト （3）と黒色 バ イ オ マ ッ トの XRD 分 析結 果

を Fig．3に 示 した．緑色 バ イオ マ ッ トに は 142−145nm に

反射 が あ り．岩山の 上 部 か ら下 部 に従 っ て，そ の 反射強

度 を増 し て い る．なお，この 反射 は エ チ レ ン グリコ
ー

ル

処理 に よ り192−194nm に シ フ トす る の で ス メ ク タ イ ト

と同定 した．またt87 ．5−89．6nm，77．7−79．5nm，39．3−39．6nm
に強 い 反射が 認め られ る こ とか らHeUlandite−Clinoptilolite
と 同定 し た．なお，後 で 述 べ る よ う に SEM −EDX や

XRF 分析結果 に よ り，そ の 粒子 の 結晶形態 や化学組成

か ら両者 を 区別 した．こ の Heulandite−Clinoptiloliteの

反射 は ス メ ク タ イ トと同 様 に，上部 か ら下 部 に行 くに

従 っ て 反射強度 を増 し，結晶度が高 くな る．そ の 他，

33．1−33．4nm は 石英，31、6−31．7nm は 長石類 と同定 した，

また，バ ッ ク グ ラ ン ドの 連続 X 線 が 高 い こ とか ら有機

物や非晶質物質の 存在も示唆 され る．なお t 後 で 述べ る

よ うに 緑色バ イオ マ ッ ト中 に は多量 の 珪藻 が 生息 して お

り，そ の殻は ケ イ酸ガ ラ ス 質で で きて い る 他，球状 の ケ

イ酸バ ク テ リ ア も認 め られ て い る の で ，こ れ ら が X 線

回折パ ター
ン の バ ッ ク グ ラ ン ドを高 くして い る こ とが示

唆 され る．

　
一

方，黒色 バ イオマ ッ トは 約20度付近 に 高 い 連続 X
線 の 反射が あ り，低結晶性 また は非晶質物質が多量 に存

在す る こ と を示 して い る．そ の 他，33．1nm に 石英 の 反

射，3L6，37．3nm に 長石類 の 反射 41．9，40，0nm に ク リ

ス トバ ラ イトの 反射が認め られる （Fig．3，　Black　Biomats）．

5−4　バ イオマ ッ トの 光学顕微鏡観察 と走査型 ・透過型

　　 電子顕微鏡観察

　緑色 バ イオマ ッ トの 試料 （Fig．1，1−4）の 光学顕 微鏡

観察で は多種多様 の 光合成微生物が生 息 して い る の が認

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 Q

10．◎　　　 　　 20．0

　　2 θ
゜

（CuK α ）

30．0 40．1

Fig．3　X −ray 　powder 　diffraction　analyses 　of　green 　microbial

　 　 　 mats 　from 　top 〔1）tQ　bottom （3）and 　black　microbial
　 　 　 mats 　 collected 　from 　the　 rocky 　hill　in　Fig．1，　showing
　　　formation　 of 　smectite 　 and 　 zeolite （Heulandite 　 and

　　　Clinoptilolite｝which 　gradually 　crystallized 　from　top　t 
　 　 　 bottom．

め られ た．付着性 の 藻類 と と もに粘土粒子，鉱物粒子 も

多量 に存在し た．ク ロ ロ フ ィ ル （赤 く光 る ）を もつ 緑藻

類 （green　algae ：Chlorophyceae），藍細菌 （シ ァ ノバ ク

テ
IJ

ア Cyanobacteria ）が 顕 著 で あ り，紫外線下 で 青 い

光 を発す るの で 生 きて い る微生物が多い こ とが明 らかで

あ る （Fig．4A ，　B ）．そ れ らの 外形 は しっ か りと して お り，

大 きさ は 数 μm か ら数百 μm の 長 さ を持 ち，数珠状 に
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Fig．4　FluQrescent　micrQscQpes 　images （A ，　B）of　the　green

　 　 　 microbial 　 mats 　found　 at　the 　 rocky 　hill，　 showing

　 　 　 Melosira，　 Cyclote〃α　sp ．　 and 　thin　Synedra 　acus ．
　 　 　 Scanning　 electron 　 micrograph 　 shows 　 that 　 various

　 　 　 kinds　 Qf 　diatorns　 and 　 bacteria　 with 　 zeo 五ite　particles
　 　 　 ｛arrows ）exist 　in　abundance （C），

連結 して い る．また．単独性 で，殻面が円形 で ，数珠状

の 群 体 を つ く る 珪 藻 類 Cylotella　sp ．も認 め ら れ る

（Fig．4A，　B）．さ ら に，小 さ い 針状 や棒状 の 珪藻類 で あ

る Synedra　acus や Synedra　ulna も蛍光下 で 赤 い 糸状 を

呈 して い る （Fig．4B）．

　 こ れ らの 微生物 は粘着物 質 に よ りお互 い に 付着 し合

い ．岩山の 水の 流 れ に 流 さ れ る こ とな く，成長し て行 く

Fig．5　 Close−up 　micrographs 　of　Cyanobacteria（Sy），
　　　diatom｛Dia），　smectite 〔Sm ），　heulandite（Heu ），
　　　 and 　 clinoptilolite ｛Cli）．　identified　based　on
　　　the　 characteristic 　 chemistry 　 and 　the

　　　 mQrphology ．　Note 　the　 zeolite 　 surface 　is

　 　 　 partly　coated 　by 　smectite ．

様子 が 走査型電子顕微鏡観察か ら明 らか に な っ た．すな

わ ち，これ らの 微生物や 鉱物粒子 の 表面 が 薄膜で覆わ れ

て お り，か つ ，そ れ ら を連結す る よ うに シ ア ノ バ ク テ リ

ア の 長 い 繊維が 織 りな し て い る （Fig．4C）．そ の 薄膜 の
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Fig．6　Scanning　electron 　micrographs 　in　Fig．5and 　its　energy 　dispersive　point−analysis 　of　each 　grain　found　in　green 　microbial

　　　mats ，　indicating　the　presence　of　heulandite，　clinoptilolite，　smectite ，　fe正dspars　and 　quartz ，　respectively ．

表 面 に は 板 状 や 針状，棒状 の 粒子 も多 数存在 す る

（Fig．4c 矢印）．そ の 粒子 の 拡大写真 を Fig．5に，エ ネル

ギ ー分 散 に よ る 点分 析結 果 を Fig．6に 示 した．数十 μ m

の 直径 を もつ 板状粒子 は Mg ，　Na ，　Al，　Si，　K ，　Ca を多 く含

む Heulanditeと同 定 し た （Fig．5A ，　B，　C ；Fig．6左 上 2

つ ）．また，長 さ80−100μm ，直径 10 μm の 角柱状 の 粒

子 は S正と Fe を 多 く含 む Clinoptiloliteと 同 定 し た

（Fig．5CD ；Fig．6左下）．そ れらの ゼ オ ラ イ ト粒予 の 表

面や 周 囲 に粘着す る よ うに存在す る微細粒子 の 固 ま りは

粘土鉱物 の ス メ ク タイ トで ある （Fig．5A，　B，　c；Fig．6右
上）．EDX 分析結果 は こ の 網粒 の 固 ま りは Si，　Fe を 主 成

分 とし，Mg ，　Al，　P，　S，　Clな ど生物起源 と思われ る 元素

を示 し て い る．一
方，長石 や 石 英などの 鉱物 に は こ の よ

うな元素 は 含 ま れ て お らず，バ ッ ク グ ラ ン ドも低 い ．長

石類 や 石英は そ れ ぞ れ 典型的 な形態と化学組成 を示 し た

（Fig，6 右 下 2 つ 〉．な お，図 に は 示 し て い な い が，

Fig．5A の シ ア ノバ ク テ リ ア （Sy） は Si を主成分 と し．

Cl，　K，　Ca，　Fe を伴 い ，少量 の P，　S を含有 して い る．こ

れ は細胞 壁 を Siで 覆 い ，生体鉱物化 し て い る こ とを示

唆 して い る．同様 に，直径数 ミ ク ロ ン の 球菌 も存在 し，

高 い Si の ピーク を示す こ とか ら ケ イ 酸 バ ク テ リ ア か，

または球菌 の 細胞壁が Siで 覆 わ れ て い る こ と を示唆 し

て い る ．

　
一

方 ，Fig．7A，　B に示 した よ うに，緑色バ イオマ ッ ト
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9 ＞

Fe

Fig．8　Schematic　diagram　 of　formation　of 　green 　microbial

　 　 　 mats 　on 　the　 rocky 　hill　with 　running 　water 　from　the

　 　 　 top（1）to　the　bottom （4），　wh 丑e　clay 　minerals （Smectite）
　 　 　 and 　 zeQlite （Heulandite　 and 　Chnoptilolite）were 　formed
　　　 under 　natural 　 conditions 　within 　 one 　year ．　Various
　 　 　 kinds　 of 　 microorganisms ，　 such 　 as 　 CyanQbacteria，
　 　 　 diatom 　 and 　bacteria　accelerated 　weathering 　reactions

　　　 of 　 andesite 　 rock （TomurQ −ishi）to　 produce 　 clays

　 　 　 （bioclays＞，　 and 　 carry 　 an 　important　 role 　 t〔｝ change

　 　 　 water 　quality　within 　such 　a　short 　term ．

中 の 珪藻類 は 左右対象 の 羽状類 で あ り，Pinnularia （ハ

ネ ケ イ ソ ウ），Synedra （ハ リケ イ ソ ウ ），　 Cymbella （ク

チ ビ ル ケ イ ソ ウ ）な どの 淡水種 が ほ とん どで ある．こ れ

ら は ア ル カ リ水 域 を好 み．流 水性 の 種類 で 占め られ て い

る．SEM に よ る 緑色 バ イ オ マ ッ トの 観察 は ，光学顕微

鏡 で は確 認 で き な い 小 さ い 藻類 （Sy＞ や 珪藻類 （Dia）

や粘土 鉱物粒 子 （Sm ）との 共生 や 密着状態 を示 して い

る （Fig，7A ，　B）．長 さ 数 μm か ら 数十 μm の 珪 藻 類

（Synedra）や 十数個 の 細胞が 中心部に密集し て い る 群

体 （P 硼 40漉 α morum ） の 直 径 は30−60 μm で あ る

（Fig．7B 中央）．それ ら の 珪 藻類 の 周 囲 に は ぎっ し りと

ス メ ク タイ トが充填して い る．

　 さらに，透過型電子顕微鏡 で 珪藻類 の 殻 を観察す る と

細孔 の ふ ち は シ ャ
ープ で は な く溶解した様子を示して い

る．また，条痕 （細孔） に は 薄膜が 詰まっ て い る こ とか

ら，珪藻類 の 殻が 代謝作用 に よ り溶解 し，ス メ ク タ イ ト

の 薄膜へ と移行 して い る こ とが示唆 され る （Fig．7c，　D）．

珪 藻類 や 球菌 の 細胞壁 と そ の 周囲 は 薄膜 で 覆 わ れ て お

り， シ デ ロ フ ォ ァ （Siderophore）．ポ リ サ ッ カ ラ イ ド

（EPS）な どか らな る ゲ ル 状 の 粘着物質 の 存在 を示 して

い る （Fig．7E）．左 上 の 直径2−3μ m の球状粒子 は 電子線

が透過 しな い こ とか ら，厚 い Siの 殻 で 覆われ て い る ケ

イ酸バ ク テ リ ア （Silicate　bacteria）と 考 えら れ る．こ

の 粘着物 質 に より岩山か らの 流水 に 流 され る こ とな く，

石積の 戸室石 の 表面 に付着 し，新 しい 鉱物 をその 場 に 二

次生産 して い る こ とが 示唆 さ れ る．

　以 上 ，岩山 に お け る 4 地点の 水質測定，緑色 バ イオ

マ ッ ト中 の 微生物 の 観察，そ れ らの 化学組成，微生物に

よ り形成 され た 二 次鉱物 の 同定結果を石積 み に用 い た戸

室石 の 化学組成 とともに Fig，8に ま と め た．ま た，こ の

岩山に お け る 〈 水
一
微生物

一
岩石 〉 問の 相互作用 と元 素

の 移動，そ し て バ イ オ ク レー
の 形成 メ カ ニ ズ ム を Fig．9

に 示 した、

噌嘲 喚 酬 順 鯛 m ∩餓 噸 剛pmAAANvvw “ N
’・t S 《

麗ateT 　pH8 −9

（Si ，
Ca，　S，Cl，　K，驥畠 罫e ）

藍

O
篇
＝冖
O
の一
僑
」

O
¢｝
Σ

L＿

Gree！1　瑟icrobial　Mats

8iociays　（Smectite，　Ze◎lite＞

sr

Fig．9　Proposed　 model 　for　 congruerlt 　dissolution　of　the　experimentally 　weathered 　andesite 　 rock

　　　（Tomuro −ishi），　showing 　the　biogenic　 ally　controlled 　element 　mobility 　to　produce 　bioclays
　　　（smectite 　and 　zeolite ），　The 丘gure　was 　changed 　after 　Thorseth（1995＞．
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6 ．考　　察

　緑色 の バ イ オ マ ッ トは bacterial　mats ，　microbial 　mats ，
biomats，　fur な どの 呼 び 方 で，淡水，海水，温 泉，地表

水，ダ ム 湖底 深海底 な ど水 の 存在す る 至 る 所 に 認 め ら

れ，か つ ，生体鉱物 の 生成 が 報告 さ れ て い る．し か し．

そ の 生 態系 に 生 息す る 微 生 物 の 働 きに よ り，風化作用 が

進行 し，そ の 堆 積物 中 に 二 次 鉱 物 や 粘 土 鉱 物 （無 機 物）

が次 々 と形成 さ れ て い る と い う認識 は まだ浅 い ．例え

ば，河川 の 安 山岩 の 表面 が 風化 に よ り赤褐色 の ぬ め りに

覆 わ れ，鉄酸化物で 周囲が 縁取 りさ れ る現象が あ る．そ

の 赤褐色 の 層 に おい て．鉄酸化細菌が鉄イオ ン を代謝 に

利用 して い る事実 は あまり認識 され て お らず．赤褐色沈

殿物 （また は堆積物）として 無機的 に扱われ て い る．ま

た，河川 の 上 流 か ら下流 に かけて の 重金属 の 減少 もく 自

浄作用 〉 や く イ オ ン の 拡散 ・希釈〉 の 物理 的 な現象 と し

て 扱 わ れ て い る．しか し，そ の 中で 隠れた主要な役割 を

担っ て い る の が 微生 物 の 代謝作用で ある．

　本研究 で 明 らか に した安山岩 の 表面 に 形成 した緑色 の

バ イ オ マ ッ トの 役割 は，ま さ に，〈 自浄作用 〉 や 〈 イ オ

ン の 拡散 ・希釈 〉 がく水
一
岩石

一
微生物の 相互作用 〉 の

産物 で あ る こ とを示 した．微生 物 の 働 きに よ り， 1 年間

で ス メ ク タ イ トとゼ オ ラ イ トが形成 した の は，微生物の

存在があ っ たか らで あ り，微生物 は風化 を促進す る主役

で ある こ とを 明 らか に した．こ れ は上水を浄化す る方法

（緩速濾過処理） と同 じ よ うに，緑藻類，藍藻類，珪藻

類な どが自己の 成体維持 の た め に，すべ て 光合成 に よ っ

て 必 要 な 炭素源 を生産 した 結 果 で あ る．珪藻類 は 主 に，

Cocconeis　sp．．　Melosira　varians ，訛 10∫吻 SPP ．付着珪藻

類 を 主 と し，い ずれ も光合成す る 色素と して ク ロ ロ フ ィ

ル を持ち，CO2の 吸着 の み を行 う．すな わ ち，温 暖化が

懸念 され る今 日，珪藻類 は CO2を放出 し ない た め，環境

修復 の 面か らと，最近 で はバ イオ燃料 （solar　energy ）

と して 注 目され て い る12，13，　20−23）．

　本研究 に お い て，金沢大学角間キ ャ ン パ ス に戸室山の

安山岩 （戸室石） で 建 て られ た足湯施設の うち，自然 の

地 下水 を流 下 させ た安山 岩の 岩山 に形成 した緑色 の バ イ

オ マ ッ トは，築後 1年 で，粘土鉱物 とゼ オ ラ イ トの 形成

と い う新 しい 知見 を得 た．一
方，加温 し，塩素消毒して

い る 足湯 の 浴槽 の 底 や 壁 に は 2 − 3 ヶ 月で 濃 い 緑色 の バ

イオマ ッ トが形成 し，シア ノバ ク テ リア ，珪 藻類，バ ク

テ リ ア が ア ラ ゴ ナ イ トや カ ル サ イ トの 炭酸塩鉱物 を細胞

壁 に 形成 して い る．こ の 足湯 の 中 で は 粘土 鉱 物 や ゼ オ ラ

イ トは 形 成 し な か っ た し，地 球温 暖化の 視点か らみ る

と，炭酸塩鉱物 は CO2を排出す る の で 削減 に は 寄与 して

い な い ．

岩山の 緑色バ イオ マ ッ トの 形成

　地 下水を流 下 させ た岩山に は黒色 と緑色 の バ イオマ ッ

トが 形成 し，黒色部 に は マ ン ガ ン 鉱 物 と ク リ ス トバ ラ イ

トが．緑色部に は粘土鉱物 （ス メ ク タイ ト） とゼ オ ラ イ

ト （Heulandite，　Clinoptilolite） の 形成 が 認 め ら れ た．一

方，水質 は，足 湯，岩 山 と も に pH 　8−9と ア ル カ リ性 で

あ り，付着性 の 微生 物がイオ ン を取 り込み ，元素 を固定

し，そ れ ぞ れ 異 な る 生 体 鉱 物 化 作 用 を行 っ て い る こ とが

明 らか に なっ た．同 じ水源 の 水 で あ っ て も，温度，流

速，塩 素 の 有 無 な ど微 環境 の 違 い で 生 成 す る 生 体 鉱 物 が

全 く異 な る こ と を示 し た．淡水中の 微生物に よ る炭酸塩

鉱 物の 形 成 は か な り
一

般的で あ る が，本研 究結果 の ス メ

ク タ イ トと ゼ オ ラ イ トが微生物の 代謝作用 に よ り安山岩

の 表面 で 形成 され た こ と は，初 め て の 報告 で あ る．両鉱

物 は と もに 高い ア ル カ リまた は ア ル カ リ土 の 高 い 陽イオ

ン 交換容量 を示すの で，今後，汚染水の 浄化作用 （バ イ

オ レ メ デ イエ
ー

シ ョ ン ）や 放射性廃棄物処理 を考え る上

で 重要な知見で あ る．実際に Clinoptiloliteは 鉱 山 や高

速道路 で の Zn，　Cu 金属イオ ン を吸収す る こ とが報告 さ

れ て い る
24｝．また，ア ル カ リ湖で は Clinopt三loliteが，火

山 ガ ラ ス ，粘土鉱物 （モ ン モ リ ロ ナ イ ト），オ パ ール ，

長石類，石英 を と もなっ て 産出 して い る
25〕．本研究 に お

ける 岩山 に形成 し た緑色 バ イ オ マ ッ トは，一
般河床 の 石

礫 に 付着す る
“
水垢

”
を構成す る 代表的藻類 で もあ り．

水質浄化 に重要な役割 を持ち，水生動物 （ア ユ など）の

主 要な飼料 と もなる もの で あ る．それぞれ の 水域 に は．

そ こ の水質に 適応 し た特徴的な 珪藻類が 出現する の で．

そ の 種類 に よ り水質判定 や 環境状 態 の 把握が可 能 で あ

る．特に，今回，岩山 の 緑色 バ イ オ マ ッ トに 認め られ た

Pandorina属 （Fig．7B）は，湖沼や 水た まりに ご く普通

に見 られ る種類 で ある が，緩速濾過池や 塩素に よ る前処

理 を行 わない 急速濾過池 の 水中 に もみ られ る 種類 で あ

る．当然，塩 素消毒 して い る足湯 の 生 態系 と自然水 の か

け流 しの 岩 山とで は生態系が異 な り．生成す る 生体鉱物

も異な る．

　塩素消毒 に 使用され る 次亜塩素酸 （HOCI ） は 水溶液

中 で 次亜 塩素酸 イ オ ン （ClO
−
） と 平衡 に あ り．両方 の

存在比 は pH に よ っ て 決まる．化学分析値 を伴 っ た殺菌

効果試験 は，強酸性電解水 の 規格基準 内 （pH 　2，2−2，7）
で あれ ば，流水，貯水の調整方法に 関係 なく，有効塩素

量20mg ／L で 即効的な殺菌効果 を示す
17）．し か し，　 pH

が 中性に 近づ くに連 れ て，即効的な殺菌 に必要な塩素量

が 多 くな る．従 っ て，共存す る 塩濃度 の 増加 に と もない

高 pH 側へ 移行す る こ とが確認 され て い る．本研究 に お

け る 井戸 水 は 1991，1998，2005年は pH 　8．0−8．1で あっ た の

で ，現在 の 足湯や岩山 の pH は8−9と ア ル カ リ性側 に変

化 して お り，従 っ て，足湯 に お け る塩素消毒 の 即効的殺

菌効果 の 有効性 は 認め られない ．一
方，自然水 の 流下 す

る 岩 山 の バ イ オ マ ッ トに は 珪藻類 や バ ク テ リ ア，粘土鉱

物 ゼ オ ラ イ トが形成 して お り，地下水 の 緩速濾過装置

と見 る こ と もで きる．

〈 水
一

微生物
一
岩石 〉相互作用

　バ ク テ リ ア に よ る水 の 浄化作用が高 い 効果をあげる メ

カ ニ ズ ム の 実 験 が 多 く行 わ れ て い る．例 え ば，
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Vandevivere　et　al．
26〕

は斜長石 の 粉末 とバ ク テ リア を用

い た 溶解実 験 を行 い ．バ ク テ リ ア を入 れ た 溶液 で の Si
の 溶解濃度が バ ク テ リ ア を入れ ない もの よ りも31倍高 い

こ と を報告 して い る．ま た，Lee 　 and 　FeinO「） は ギ ブ サ

イ トの 粉末 lg と Bacillus　subtilis を栄 養分 の 少ない 中性

の 0．1M 　NaCl 溶液 250mlに 入 れ て ，10日間 室 内実験 を

行っ た と こ ろ，Al の 濃度 が バ ク テ リ ア を含 まない 実験

よ り約 30倍高 か っ た こ と を 示 して い る．さ ら に，花 崗 岩

中 の 斜長石 の エ ッ チ ピ ッ トの 実験 で も，バ ク テ リ ア を入

れ る と2、4倍多 く浸食 され る と報告 して い る
2s）．こ れ ら

の 実験 は い ず れ もバ ク テ リ ア の 生 存に 必要な Fe，　K，　Ca

な どをすべ て 岩石か ら取入れ て い る こ と を 示 し て い る．

バ ク テ リア は鉱 物表面 に付着 し，生 存 に必要 な元素 を直

接取入れ，水 の あ る 限 り実験終了まで 生 き延 び る．本研

究 に おけ る 実験結果を Table 　lに 示 したが，戸室石 を井

戸水 に 24時間浸 す 実験 で，Si （4 ％），　 Ca （2 ％），　 Fe

（0．1％）が水 中 に 溶け出 した結果 と一
致 して い る．すな

わ ち，バ ク テ リ ア が 井戸水か らイ オ ン を取 り込 み 固定す

る だ けで な く，石積 や 浴槽 に使 っ た戸 室石からも微生物

は イ オ ン を供給さ れ て お り．こ れ は ま さ し く持続可能な

バ イオマ ッ ト形成 シ ス テ ム と言え る．こ の 時 バ ク テ リ

ア が 出 す有機酸 特 に シ ュ ウ酸 （oxalic 　acid ）が ケ イ 酸

塩鉱物 の 溶解速度を早め る 重要な要因 に なっ て い る．鉄

酸化細菌や イ オ ウ酸化細菌 が 存在す る こ とで 反応 が 加速

され，鉱物中 の 金属類 も
一

緒 に溶 出 し て くる．1mM の

シ ュ ウ酸に 対す る ケ イ 素 の 溶解 速度 は pH3 の 溶液 で は

2−5倍速 く，中性 で は2−15倍早い と Barker　et 　al．
29）

は報

告 し て い る，ま た，珪 藻類 の 殻 もケ イ酸 バ ク テ リ ア

（Silicate　bacteria＞が 出す粘着物質の た め に溶解 し
30．31）

，

石 英 の 粒 子す ら バ ク テ リ ア （Chondrosia　rentformis ）

の 活動 に よ り8 日 で 溶解 しエ ッ チ ピ ッ トが多数 認 め ら

れ，か つ ，粒径 も小 さ くな る
32・33＞．さ らに，こ の ケ イ 酸

バ ク テ リ ア は 大気中 の チ リ か ら さ え も栄養分 を取 り込ん

で 成長 して い る
34，35）．

　す な わ ち，こ の
一
年問 で，岩山 の 微生物が 出すシ ュ ウ

酸 に よ り戸室石中 の 造岩鉱物が ア ル カ リ性 の pH 　8−9の

環境下 で，急速 に Siを は じめ と して Ca，　Fe，　K な ど を溶

解 させ た結果，常温 常圧下で， 1年間で 岩山の 緑色 バ

イ オ マ ッ ト中 に，ス メ ク タ イ ト と 2 種類 の ゼ オ ラ イ ト

（Heulandite： （Na，K）Ca4（AlgSi27072＞，24H20 お よ び

Clinoptilolite： （Na ，K ）6（A16Si30072）．20H20 ） を形成 した

と言 え る．さ らに，Fig．7E に 示 した よ うな バ ク テ リ ア

の 細胞壁 に あ る 鉄 の キ レ
ー

ト物質 で あ る シ デ ロ フ オ ア

（Siderophore）や多糖類物質で あ る 細胞壁 ポ リサ ッ カ ラ

イ ド （EPS ）お よ び 酵素 も鉱物 中 の Siの 溶解速度を早

め 風化 を促 進す る
3’　22’　29）．ま た，Dong　et 　al．36〕 は 砂岩か

ら取 り出 し た イ ラ イ トと バ ク テ リ ア （Shewanella

Pzatrefaciens　CN32）を pH 　7の 条件下 で ，30日間培養 し

た結果．バ ク テ リ ア の 細胞を覆 っ て い る イ ラ イ トの 結晶

構造 が 分解す る こ と を 透過型 電子顕微鏡 で 明 ら か に し

た．バ ク テ リ ア 細胞 に触れ て い る 側 の粘土 は非晶質に

な っ て お り，外側 の粘土 は 格子 像を保 っ て い る．

　 こ れ らの 反応 は 培養実験 や 自然界 の 河 川 の み な らず

pH 　8の 深海底 の 玄 武岩 の 表面 で，か つ ，低温条件 下 で

バ イ オ ク レ ーが 形 成 さ れ て い る．例 え ば，Zeolitic

Claystones （montmorillonite ，　phillipsite，　palagonite） は

玄 武 岩 ガ ラ ス か ら も palagonite．　smectite ，　zeolite ，

hydroxides ，　calcite ，　aragonite ．　opal ，　gypsum と と もに生

成 す る こ とが 報告 さ れ て い る
37〕
．粘 土 鉱物 や ゼ オ ラ イ ト

の 低温条件下で の 形成 に は pH ，　Eh ，イ オ ン 強 度 ，酸素 の

拡散 に加 え，微生 物活動 が 自生 鉱物を作 り出す こ とが知

られ て い る
3S’39）．一

方，玄武岩 ガ ラ ス とバ ク テ リ ア を室

温，pH 　8．o−5．8の 条件下 で 394日反応 させ た実験 で も，　 Si

を 除 くすべ て の 陽 イ オ ン が岩石表面か ら溶脱 し，ガ ラ ス

の ふ ち に は新 しい バ ク テ リ ア が繁殖 して い た
ll）．こ れ ら

の 研究結果 は い ずれ も従来言 わ れて 来 た く 水一岩石 〉 の

相互作用 だ け で は な く，微生物が 加わ っ た 〈 水
一
岩石

一

微生物 〉 の 相 互 作用 に よ り，粘土鉱物な どの 二 次鉱物形

成 に大 き く関 わ っ て い る こ と を示 して い る．

バイオク レーの 生成メ カ ニ ズ ム

　本研究 に おい て．〈 安 山岩
一
地下水

一
微生物 〉 の 相互

作用 で， 1年後 に は ス メ ク タ イ トとゼ オ ラ イ トが 結晶化

したが，バ イオ マ ッ トの 主成分 （Fe＞Si＞Ca＞K ＞Al，　P，　S，
S，C1，　Mn ）は 安山岩 と地下水 か ら取入れ られ た こ と が

明 らか で ある．こ こ で ，岩山を流 れ る地 下水は解放系 で

ある の で 持続可能な反応が起 こ っ て い る ．また，微生 物

の 生存に欠 か せ ない 必須元素 （K，Ca，　Fe，　S，　Cl）も水お

よび 岩石 の 化学成分 に 由来す る （Fig．9）．微生物が光合

成 を し，代謝活動 をす る こ とで 細胞中 に これ らの 元素の

濃集が起 こ る ．さらに，Siに つ い て は 珪藻類 の 殻壁 の

原料 とな る他，Fig．7で 示 した よ うに粘液 の 固 ま り （pad ）

や茎 （stalk ），多糖類 （キチ ン 質）などの 有機物 で しっ

か りと固着して 群体を作る．珪 藻類 の 網 目構造 （alveoli ）

に お け る 細孔 （pores） は栄養分 の 吸 収 と排 泄 な どの

フ ィ ル ター
の 役割を担 っ て い る の で ，粘 土 の 被膜 も形成

され や すい と考 え られ る （Fig，7C，　D　and 　E）．同様 に，

Siの 取 り込 み と濃集 は シ ア ノ バ ク テ リア や バ ク テ リ ア

に よ っ て も行わ れ る こ とが早 くか ら多くの研究者に よ っ

て 報告 され て い る．こ の よ うな濃集 は 細胞 の 搆造 ポ リ

マ ー中に お い て，溶出 した イ オ ン と陰イ オ ン 的な カ ル ボ

キシ ル 基 また は ホ ス ホ リル 基 グ ル
ー

プとの 問 で 静電気 に

よる 相互 反応 が 生 じ，細胞壁 表面 に 金 属 イ オ ン が 濃集す

る．反応初期 に は多種多様な微生物が異な っ た元素を濃

集す る が，培養 394日以 降 は，限 られ た一
族が 優先種と

な り．均
一

化 さ れる
ll）．

　本研究 に お い て も，電子顕微鏡観察 に よ りス メ ク タ イ

トの 薄膜 は 有機質の 粘着物質 や 珪藻類 の 細孔 ，二 次鉱物

の 表面 に付着し て 生 成 して い る こ とが 明 らか に な っ た．
一

方，ゼ オ ラ イ トは 独立 した板状 や 長柱状 の単体で 存在

して い る よ うに 見 え る （Fig．5）．こ こで ．微 生 物活動 で

安山岩 か らイオ ン の 溶脱が 生 じて い る収支を考える こ と
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が 重要で ある．常温，常圧 　 1年間以内の 条件下 で ，ゼ

オ ラ イ トの 形成が 生 じた 化学成分 の 収支 は，物理化学的

に溶解 し た成分 の 沈殿 で は説明 で きない （Table　2，4）．

安山岩か ら溶 け 出 し た イ オ ン は 水中 に流出 した の で は な

く，岩石表面の バ イオマ ッ ト中 の バ ク テ リ ア や細胞外ポ

リ マ ー
中に保持さ れ て い る と考え られ る

40 ）．本研究にお

ける 緑色バ イオマ ッ トの XRF 化学分析値 （Table　4A ）

は，有機物中 に様 々 なイ オ ン が豊富に収納され て い る こ

と を示唆 して い る．今後 　こ れ らの 金属 イオ ン は，バ ク

テ リア に よる 生体鉱物化作用 が進行 して 行 く中 で二 次鉱

物生産 に使用 さ れ る．こ れ らの 化学成分か ら新 しい 鉱物

が 形成され る時 に，バ ク テ リア 細胞 は その 形成場 を提供

す る と考 えられ る （Fig．9）．実際 に，多 くの 研究者 が 生

体鉱物 の 形成 に つ い て ，こ の 細胞外粘着物質 EPS の 役

割 に つ い て 報告 し て い る
4145｝．特 に，ケ イ酸 バ ク テ リア，

珪藻類，ス ポ ン ジ類，シ ア ノ バ ク テ リ ア はその 代謝作用

に よ り産出 した粘着物質や シ ュ ウ酸に よ り岩石 や 鉱物表

面か ら Siを溶出 させ ，新た に ア ル ミ ノ 珪酸塩鉱物 を作

り出 し て い る
29’34，　46’　47）．本研 究結果 か ら も Fig．7D に 示 し

た よ うに，珪藻類 の殻表面 や 細孔内部 が バ ク テ リア に よ

る侵蝕を受け て 風化 し，フ レ
ー

ク状 の ス メ ク タ イ トの 鱗

片 の 形成 が 認め られ た．

バイオク レーの イオ ン 交換

　鉱物の 分解や沈殿 の メ カ ニ ズ ム は，自然環境 におけ る

〈 鉱物一水〉反 応 に加 え，そ の 場 に生息す る バ ク テ リ ア

の 存在が反応速度を相当早める
SS〕．実際に，ス メ ク タ イ

ト と バ ク テ リ ア の 共存 は，ス メ ク タ イ ト構造 中の Fe

（IIDを微 生物 が 還元 し，鉱物 の 転移 を起 こ す こ とが知

ら れ て い る．Shewanella　 oneidensis は 乳酸塩 を植え付

け る 電 子媒体 と し て働き，ス メ ク タ イ ト中 の Fe（III）が

電子受溶体 と して 働 く．こ の と き生 きて い るバ ク テ リ ア

が ス メ ク タ イ ト と と もに 鉱物の 分解を促進する．ス メ ク

タ イ トか らイ ラ イ トに変化す る ときの 微生物 の 働 きは石

油の 開発 に とっ て 重要 で あ る．なぜ な らば，微生物は ス

メ ク タイ トを溶か し て ス メ ク タ イ トーイ ラ イ ト反応 を加

速させ ．石油貯留層 を形成す るか らで ある
蚓 ．

　海底や 陸上 の 水底 の 堆積物は，その 上 を新 しい 堆積物

が覆 うため，埋没 して 行 くと圧力 が 加 わ り，か つ ，地 下

温度勾配 に よ り温度も高ま っ て ，堆積物中の 火 山ガ ラ ス

は ゼ オ ラ イ トや 粘土鉱物 に変わ る こ とが
一

般 に知 られて

い る．本研究結果 は ，淡水t 常温 常圧 ，厚さ 1cm 以

下 の バ イ オ マ ッ ト中に ス メ ク タ イ トとゼ オ ラ イ トが形成

され た 点が 重 要 で あ る．天 然 の ゼ オ ラ イ トに は 種類が多

い が，その 中で もク リ ノ プ チ ロ ラ イ トとモ ル デ ナ イ トを

主 成 分 とす る ゼ オ ラ イ トは，高 い 陽 イ オ ン 交換容量 を示

し，また，交換性塩基 の 含有 も大 きい ．ゼ オ ラ イ トの 中

の Na と Ca が すべ て 交 換 性 イ オ ン と し て存在す る と仮

定す れ ば，ゼ オ ラ イ トの 陽イオ ン 交換容量 は Al イ オ ン

の 数 に 相当す る．す な わ ち，ゼ オ ラ イ トの 陽 イ オ ン 交換

容量 は SiO4中 の Siの
一

部 の Al に よ る 置換 に 起因す る

もの と考え られ て い る．

　本研究結果 の Table　3，4で 示 した岩山 の 上 か ら下 に か

け て の 水 の pH ，　EC の 変化 や バ イ オ マ ッ ト中 の Al，　Si，
Ca の 変化は．　 Table　2に示 し た 戸室石 が 地 下水 に触れ る

こ とで，Si，　Ca 　Fe イオ ン が溶脱 し，ス メ ク タ イ トや ゼ

オ ラ イ トを形成す る に十分 な イ オ ン 量 の 移動 と考え られ

る．そ の 時，バ イオ マ ッ ト中の シ ア ノバ ク テ リア，珪藻

類，バ ク テ リア な ど の 微生物 の 代謝産物 で あ る シ ュ ウ

酸，シ デ ロ フ ォ ア，ポ リサ ッ カ ラ イ ドが この 反応 を促進

し． 1年以内 にス メ ク タ イ トと ゼ オ ラ イ トを形成 した

（Fig．8）．

　 バ イオマ ッ トの イオ ン 交換能 と鉱物形成能力 は 上水 の

浄化 病原菌や そ の 代謝産物の 吸収
・
吸着お よ び 活動 の

抑制な ど多方面 で役立 つ こ とを示唆 して い る．また，ク

リ ノ プ チ ロ ラ イ トは耐酸性 の 高 い ゼ オ ラ イ トで あ る の

で，酸性 の 水 や ガ ス の 吸着，硬水軟化剤 と して も利用 で

き，Cd，　Cu な どの 重 金 属 イ オ ン の 吸着除去 に も効果が

あ る と考 え られ る．さ ら に，ゼ オ ラ イ トや ス メ ク タ イ ト

の 土 壌改良能力，肥料成分保持力．脱臭能力 は 古 くか ら

各方面 で 応用 ，利用 が 進 ん で い る．近年 の 最 も重 要課題

の
一つ で ある放射性廃水処理 に ク リ ノ プチ ロ ラ イ トを用

い る 研 究が非常に多 く報告さ れ て い るが ，粒子 の 崩壊 が

起 こ りやす く，プ ロ セ ス に 問題があ る
49｝
．本研究の よう

に，微生物が 形成 した ス メ ク タ イ トや ゼ オ ラ イ トは流 れ

の あ る 水中 で も崩壊 しな い 堅 い 天然 ゼ オ ラ イ トで あ り，

持続可 能 か つ 短期 間，低 コ ス トで安全 に処 理 で き る可 能

性が期待 され る．

7 ．まとめ

　金沢大学角間 キ ャ ン パ ス に安山 岩 （戸 室石〉を使用 し

た バ イ オ マ ッ ト形成実験施設 が 2007年 4 月 に 建設 さ れ

た．実験開始後 3 ヶ 月で 加温 して い る足湯 の 浴槽 の バ イ

オマ ッ トにはカ ル サイ トとア ラ ゴ ナイ トが生成 した．一

方，地 下 150m の 井戸水を 自然 流 下 して い る岩 山の緑色

の バ イオマ ッ トには t シ ア ノ バ ク テ リア，珪藻類．バ ク

テ リ ア の 関与で 結晶度 の 高い ス メ ク タ イ トとゼ オ ライ ト

が 1年後に形成 した．その 形態 と化学組成か らゼ オ ラ イ

トは HeUlanditeと Clinoptiloliteと 同定 した．こ れ ら の

生体鉱物 は pH8
−9の ア ル カ リ性条件下 で，微 生物が代

謝活動 に よ り産 出す る シ ュ ウ酸や多糖類 の 粘着物質が安

山岩か ら Si，　K ，　Ca，　Fe な どの イ オ ン を溶解し，ス メ ク タ

イ トや ゼ オ ラ イ トを形成 した．微生物 の 存在 と働 きに よ

りく 水
一
岩石

一
微 生 物 〉 の 相互 作用 が促進され，容易に

二 次鉱物 が 形成す る こ とを示 した ，
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