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研究成果の概要（和文）：青潮の原因である堆積物からの溶存硫化物（H2S）溶出抑制機構につ

いて研究を行い、既知の過程（酸化鉄による化学的酸化とイオウ酸化細菌による生物学的酸化）

以外に、これまで全く未知の生物電気化学的過程が存在していること、そしてそのような過程

が東京湾湾央部において量的に重要な役割を果たしている時季のあることを明らかにした。自

然環境下において空間的に隔たっている酸化還元反応が電流により共役していることを解明し

た研究成果は、生物地球化学及び微生物生態学のパラダイムに対して革新的変更を迫るもので

ある。 

 
研究成果の概要（英文）：Preventing mechanism of hydrogen sulphide (H2S) emission from 
sediment to water by nitrate-accumulating sulphur oxidizing bacteria (Beggiatoa) was 
investigated in Tokyo Bay, and it was discovered that bioelectrochemical reactions with 
oxygen (O2) are playing important role in addition to chemical reactions with iron oxides 
(FeOOH) and biological reactions with nitrate (NO3

-) by Beggiatoa. Electric communication 
between distant chemical and biological processes in nature adds an entirely new dimension 
to our understanding of biogeochemistry and microbial ecology. 
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１．研究開始当初の背景 
(1)富栄養化が進行している東京湾等の半閉
鎖性内湾では、底層水の貧酸素化は広範囲に
わたり慢性化しており、青潮の頻繁な発生が

依然として続いている。青潮の原因は堆積物
からの溶存硫化物（ΣH2S = H2S+HS

-+S2-）の
溶出であり、ΣH2S の溶出抑制機構としてこ
れまで最も重要であると考えられてきたの
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は酸化鉄（Fe(Ⅲ)）による ΣH2S の化学的酸
化であった（図１）。イオウ酸化細菌による
ΣH2S の生物学的酸化も知られていたが、
ΣH2S 溶出抑制機構としては重要ではないと
考えられてきた。これは、通常のイオウ酸化
細菌は酸素（O2）を用いて ΣH2S を酸化して
いるので、O2と ΣH2S が共存している界面に
しか生息することができず、また ΣH2S の溶
出が問題となる貧酸素環境下では O2 による
ΣH2S の直接酸化は量的には重要でないと考
えられたからである。 
(2)しかし底層水の貧酸素化が進行している
東京湾の堆積物表層には、細胞内に硝酸態窒
素（NO3

-）を高濃度（～2,000 mM）に蓄積す
るイオウ酸化細菌（Nitrate Accumulating 
Sulfur Oxidizing Bacteria, NA-SOB）が、
広範囲にわたり高密度に生息していること
が明かとなった（Sayama, 2001）。NA-SOB は、
細胞内に蓄積した NO3

-を用いて ΣH2S を効率
良く酸化し、ΣH2S が存在しない層を堆積物
表層に形成することができる（Sayama et al., 
2005）。この知見により、NA-SOB が堆積物か
らの ΣH2S の溶出抑制に量的にも大きく寄与
している可能性が示唆された（図１）。 
(3)また Fe(Ⅲ)による ΣH2S の溶出抑制が継
続して機能するためには、Fe(Ⅲ)が還元層に
継続的に供給される必要がある。しかし
Fe(Ⅲ)及び硫化鉄（FeS、FeS2）は不溶性なの
で、Fe(Ⅲ)が還元層に供給されるためには、
堆積物粒子の上下混合が必要である。沿岸域
におけるそのような上下混合過程として考
えられるのは、大型底生動物による生物撹拌
及び波浪等による物理的撹乱である。しかし
底層水が貧～無酸素化し ΣH2S の溶出が問題
となるような環境では、堆積物粒子の上下混
合が可能な大型底生動物の活発な活動や物
理的撹乱が起きる可能性は低い。したがって、
堆積物から ΣH2S が溶出するような環境が一
度形成されてしまうと、Fe(Ⅲ)による ΣH2S
の溶出抑制機構は台風等の大きな環境撹乱
が起きるまでは機能することができない。一
方 NA-SOB によるΣH2S の溶出抑制は、堆積物
粒子の上下混合を必要とせず、底層水中に
NO3
-が少しでも供給されれば機能することが
できる。そして NA-SOB によるΣH2S 酸化によ
り、ΣH2S が存在しない底生動物の生息に好
適な環境が堆積物表層に形成され、大型底生
動物による活発な生物撹拌が回復し、Fe(Ⅲ)
による ΣH2S の溶出抑制機構が再度機能し始
めることが可能となる。すなわち NA-SOB に
よる ΣH2S の酸化は、Fe(Ⅲ)による ΣH2S の
溶出抑制機構が機能するためにも重要な役
割を果たしていると考えられた。 
(4)したがって、NA-SOB による ΣH2S の堆積
物からの溶出抑制機構の解明は、これまで直
接的な対策が不可能であると考えられてき
た底層水貧酸素化及び青潮を防止するため

の基盤となる情報であると考えられた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、NA-SOB による堆積物からの
ΣH2S の溶出抑制機構を定量的に解明するこ
とを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 青潮が頻発している東京湾を対象海域と
して、現場調査及び培養実験系により以下の
研究を行った。 
(1)現場調査 
①NA-SOBの動態と堆積物からのΣH2Sの溶出
との関係 
堆積物表層における NA-SOB の生息状況と、
ΣH2S の濃度プロファイル及び堆積物からの
ΣH2S の溶出との関係を現場調査により明ら
かにした。 
②NA-SOB と Fe 循環との関係 
ΣH2S の動態の支配要因であると考えられて
いる鉄（Fe）循環についての情報を得るため
に、堆積物中の Fe の形態別 (FeOOH、Fe2+、
FeS、FeS2) の濃度プロファイルを測定し、
NA-SOB及びΣH2Sの動態との関係を明らかに
した。 
(2)培養実験系 
①ΣH2Sの溶出に対するNA-SOBの影響の解析 
NA-SOBがΣH2Sの濃度プロファイル及びΣH2S
の溶出に与える影響を、堆積物直上水の酸素
（O2）及びNO3

-濃度の影響とともに実験的に
解析し、調節要因を明らかにした。 
②NA-SOBによるΣH2Sの酸化過程の解析 
ΣH2S、NO3

-、及びO2の動態に関係する水－堆
積物間のフラックス、濃度プロファイル及び
代謝速度等を測定し、mass balance等から
NA-SOBによるΣH2Sの酸化過程を解析した。 
③NA-SOBがFe循環に与える影響の解析 
NA-SOBがFe循環に影響を与えることにより
間接的にΣH2Sの酸化を促進している可能性
について、堆積物中のFeの形態別の濃度プロ
ファイルを測定することにより解析を行っ
た。 
 
４．研究成果 
 富栄養化が進行している内湾堆積物表層
におけるΣH2S 酸化過程としてこれまで重要
であると考えられてきたのは、化学的酸化と
生物学的酸化であった（図１）。しかし本研
究により、ΣH2S 酸化過程として、これまで
全く未知の生物電気化学的過程（図２）が存
在していること、そしてそのような生物電気
化学的ΣH2S 酸化過程が東京湾湾央部におい
て量的に重要な役割を果たしている時季の
あることが明らかとなった。本研究により解
明された東京湾湾央部におけるΣH2S溶出抑
制機構をまとめると、以下のようになる。 



 

 

1. 化学的過程 
 酸化鉄（Fe(Ⅲ)によるΣH2S の化学
的酸化（固定） 

2. 生物学的過程 
 イオウ酸化細菌によるΣH2S の生物
学的酸化 

 2.1 酸素（O2）を用いたΣH2S の生物学的
酸化 

 2.2 硝酸態窒素（NO3
-）を用いたΣH2S の

生物学的酸化（Beggiatoa） 
3. 生物電気化学的過程 
 微生物が関与する生物電気化学的過
程によるΣH2S の酸化 

東京湾湾央部では、これら３つの過程は相互
に影響しあっており、季節による環境条件の
変化に対応してその重要性を動的に変化さ
せながら、堆積物からのΣH2S 溶出抑制機構
として機能していると考えられる。しかしこ
れら３つの過程の相互関係、及びその季節変
動を調節している環境要因や調節機構につ
いては今後の研究課題である。 
 ここでは、本研究において新しく発見した、
微生物が関与する生物電気化学的過程によ
るΣH2S 酸化について説明する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

(1)堆積物中でのΣH2SとO2の酸化還元過程の
実験的解析結果 
①富栄養化海域より採取した堆積物を用い
て実験堆積物コアを作製し、嫌気条件下で前
培養を行うことにより既知のΣH2S 酸化過程
（図１参照）が機能するための要因（酸化マ
ンガン（Mn(Ⅳ)）・酸化鉄（Fe(Ⅲ)）・細胞内
に NO3

- を 蓄 積 す る イ オ ウ 酸 化 細 菌
（Beggiatoa）・大型底生動物による生物撹
拌・物理的撹乱）を実験堆積物コアから完全
に除去した。 
②このように調整した実験堆積物コアにつ
いて、好気条件下（空気で曝気）または嫌気
条件下（Ar-CO2ガスで曝気）でさらに１ヶ月
間本培養を行い、培養後それぞれの実験堆積
物コアについて O2・H2S・pH・形態別の鉄・間
隙水中の NO3

-・Beggiatoa の細胞内に蓄積さ
れている NO3

-の各鉛直濃度プロファイルを測
定した。 
③実験堆積物コアを好気条件下で培養する
と、厚さ 15-20 mm の suboxic zone（O2と H2S
がともに存在しない層）が堆積物中に形成さ
れた（図３a 及び e）。そしてその場合には、
酸化層の下端に、顕著な pH のピークが形成
された（図３b、f 及び i）。酸化層の下端で
の pH のピークは、この部位で O2と反応して
H+が消費される反応が活発に進行しているこ
とを示している。しかし、沿岸域の堆積物表
層の酸化層と suboxic zone との界面におい
て進行していると考えられる生物地球化学
反応で、O2と反応して H

+が消費される反応は
これまで知られていない。ただひとつの可能
性として考えられるのは、電気化学的過程に
よる O2の還元（O2 + 4e

- + 4H+  2H2O）であ
る。 
④さらに好気条件下で培養している実験堆
積物コアの直上水中の O2 濃度を変動させる
と、厚さ 15-20 mm の suboxic zone を隔てて、
その下層の H2S 濃度が 1 時間以内に変動する
という結果が得られた（図４）。この結果は、
H2S に対する O2の影響が、堆積物中の溶存物
質の分子拡散により媒介されている可能性
を否定している。そして図４に示した結果は、
電子（e-）が移動できる導電性の構造が堆積
物中に存在しており、そのネットワークを通
じたe-の移動によりH2S酸化反応とO2還元反
応が共役している（空間的に隔たっているH2S
酸化反応と O2 還元反応が電流により共役し
ている）ことを仮定すれることにより説明す
ることができる（図５）。 
(2)微生物が関与する生物電気化学的過程に
よるΣH2S の酸化機構の発見の重要性 
 堆積物における物質循環過程は段階的に
進行する酸化還元反応で構成されており、電
子供与体と電子受容体間の電子の授受（酸化
還元反応の共役）は、両者の直接的接触によ
る化学反応として、あるいは細胞内（細胞膜） 

図１ 堆積物中でのΣH2S と O2の酸化還元過
程 

図２ 微生物が関与する生物電気化学的過程
によるΣH2S の酸化（空間的に隔たっている酸
化還元反応の電流による共役） 
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図３ 好気条件下（a, b, e, f, i）及び嫌気条件下（c, d, g, h）で培養した実験堆積物コ
アについて測定した O2・H2S・pH の鉛直濃度プロファイル。a-d、富栄養化の進行が著しく堆
積物の有機物含量が高い海域から採取した堆積物を用いて構築した実験堆積物コアについて
の測定結果。e-i、富栄養化が進行しておらず堆積物の有機物含量があまり高くない海域から
採取した堆積物を用いて構築した実験堆積物コアについての測定結果。i、堆積物表層 5 mm
における pH（青）、O2（赤）、及び酸素消費速度（灰色）の鉛直プロファイル 

図４ O2以外の H2S 酸化過程が機能するため
の既知の要因（図１参照）を除去した堆積物
を用いて構築した実験堆積物コアについて、
堆積物直上水の O2 濃度を変動させた場合の
H2S 濃度の鉛直プロファイルの時間変動 

図５ 堆積物における生物電気化学的過程に
よる H2S の酸化 



 

 

子供与体及び電子受容体と直接接触する必
の電子伝達系を通じた生物反応として行わ
れていると考えられてきた。そして微生物に
よる酸化還元反応では、微生物は細胞外の電
要があると考えられてきた。しかし堆積物中
でのΣH2S と O2の酸化還元過程（図１）を実
験的に解析した結果、空間的に隔たっている
H2S 酸化反応と O2還元反応が電流により共役
していることが示された（図２）。自然環境
下において空間的に隔たっている酸化還元
反応が電流により共役していることを解明
した研究成果は、生物地球化学及び微生物生
態学のパラダイムに対して革新的変更を迫
るものである。 
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