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研究成果の概要（和文）：人間活動が盛んな都市部が隣接する大阪湾では，過栄養状態に起因する海産バイオマ
スの爆発的な増殖などが発生している。一方，南部や西部ではノリの色落ちが生じるなど貧栄養状態となり，い
わゆる「栄養塩の偏在」が生じている。本研究は，海産バイオマス由来のメタン発酵残渣には，窒素やリンなど
の栄養塩の他に，鉄などの微量金属が豊富に含まれていることに着目し，海産バイオマス由来のメタン発酵残渣
を用いた色落ちノリの回復効果および循環利用によるメタン発酵促進効果を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：Ulva sp. (green seaweed) often proliferates explosively and piles up in 
shallows. This phenomenon is called “green tide,” caused by increased nutrient flow into an 
enclosed sea area. This research proposes that the digestate from methane fermentation using mixed 
biomass (Ulva sp. and food waste) can be applied to the cultivation of Pyropia yezoensis (edible 
laver seaweed, nori in Japanese), which has recently suffered from decolored phenomena because of 
decreasing nutrients. The results highlight that the significant absorption of nutrients and color 
recovery occurred because of digestate utilization, indicating its positive effects on decolored 
nori. Also, digestate can be expected to promote methane production that may be caused by iron 
derived from Ulva sp..

研究分野：海洋環境学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
窒素やリンなどの栄養塩は，人間活動に欠かせないものであり，海洋環境の保全のためには栄養塩を適正に管理
することが重要である。本研究成果により，栄養塩を適材適所に活用することが可能となり，社会的要請の高い
「栄養塩の適正管理」の一助となる。また，メタン発酵は「再生可能エネルギー」「循環型社会の形成」に重要
な役割を果たし，都市部での利用が急速に進んでいるものの，発酵残渣の利用に関する知見は乏しく，海を介し
た栄養塩循環の視点が欠けている。本研究成果は，海陸一体型の循環型社会の礎となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
人間活動が盛んな都市部が隣接する大阪湾では，過栄養状態に起因する海産バイオマスの爆
発的な増殖などが発生している。一方，南部や西部ではノリの色落ちが生じるなど貧栄養状態と
なり，いわゆる「栄養塩の偏在」が生じている。2015年に閣議決定された瀬戸内海環境保全基
本計画において，水質保全に関して「水質の管理」が追記されたことを踏まえ，栄養塩の適切な
管理に対する社会的要請が高まっている。 
本研究では，爆発的に発生する海藻などの海産バイオマスのメタン発酵に着目する。これによ
り，海産バイオマスを回収することによる海洋環境改善だけでなく，カーボンニュートラルであ
る未活用の海産バイオマスのエネルギー（メタン）利用とメタン発酵残渣の肥料利用の一石三鳥
の効果が期待できる。メタン発酵残渣の肥料としての利用は，都市部では需要が限られているこ
とが課題として浮き彫りになっている。また，海産バイオマスは水分が多く，発酵槽が必然的に
大きくなることも課題といえる。 
メタン発酵残渣には，窒素やリンなど光合成に必要な栄養源が豊富に含まれており，貧栄養海
域に散布することで，海洋肥沃化が期待できる。さらに，海産バイオマス由来のメタン発酵残渣
には，窒素やリンに加えて鉄などの微量金属が豊富に含まれていることから，メタン発酵を促進
する効果が期待できる。このように，メタン発酵残渣をカスケード的に利用することで，栄養塩
偏在の解消に向けた「海洋肥沃化」「メタン発酵促進」が可能となる。 
 
２．研究の目的 
本研究では，海産バイオマス由来のメタン発酵残渣には，窒素やリンなどの栄養塩の他に，鉄
などの微量金属が豊富に含まれていることに着目し，メタン発酵残渣の貧栄養海域における海
洋肥沃化効果を明らかにするとともに，鉄を含む海産バイオマス由来の発酵残渣の循環利用に
よるメタン発酵促進剤としての有効性を明らかにすることを目的とした。具体的には，（１）海
産バイオマス由来のメタン発酵残渣による栄養塩吸収効果（２）鉄および海産バイオマス由来の
メタン発酵残渣の添加によるメタン発酵促進効果について検証した。 
 
３．研究の方法 
（１）海産バイオマス由来のメタン発酵残渣による栄養塩吸収効果 
①メタン発酵残渣成分の均質性・安全性の検証 
海産バイオマス由来のメタン発酵残渣に含まれる重金属や投入物による成分の変動を確かめ
るために，回分式メタン発酵実験を行った。試料は乾燥海苔，アオサ，タイ，レタスとキャベツ
を混ぜた葉物ミックスの 4種類である。使用したメタン発酵汚泥は，下水処理場より入手した汚
泥を，35℃で馴養し実験開始 2週間前より試料を与えず飢餓状態にしたものを用いた。100ml の
バイアル瓶に汚泥を 60ml 入れ，有機物負荷量を 3g-VS/L となるように試料を投入した。試料を
投入しないブランクを含めた 5 検体について，35℃，60rpm で 1 ヶ月間メタン発酵させたもの
を，4000rpm で 3 時間遠心分離を行い固液分離した。その後 1.2μm のろ紙を使い吸引濾過を行
った。分析項目は溶存無機態リン DIP (PO4-P)，溶存無機態窒素 DIN (NH4-N，NO3-N，NO2-N)，お
よびヒ素である。 
 
②メタン発酵残渣を用いたノリ色落ち回復実験 
色落ちノリの培養実験を通して，栄養塩の吸収量と生長の関係および色調回復の有効性につ
いて調べた。培地となる人工海水についてはアマノリ用に調製された M-ESWA 培地を参考にして
調製した。窒素源が異なる 3種類の培地（硝酸態窒素，アンモニア態窒素，発酵残渣）を用いて，
培養は人工気象器（NK-SYSTEM，LH-241S）の中で行い，温度 18℃，光量 60μmol/m2s，光周期（明
11h，暗 13h）の条件で通気培養した。アオサ，タイ，葉物ミックスの混合バイオマスのメタン発
酵残渣を用いた。培養容器は 1 L の球形平底の枝付きフラスコを用いた。色落ち回復実験につい
ては，低栄養塩の条件下で数日培養を行うことで色落ちさせたノリを 3つに等分し，それぞれを
上記 3種類の培地で培養した。培養前後の海苔の色を分光測色計（KONICA MINOLTA，CM-700d）
を用いて D65 光源，10℃視野，SCI 方式の条件で測定し，L*a*b*表色系の L*値を用いて色の変化
を比較した。 
 
（２）鉄および海産バイオマス由来のメタン発酵残渣の添加によるメタン発酵促進効果 
①鉄の添加によるメタン発酵促進メカニズムの解明 
鉄の添加量を変化させたメタン発酵実験を行い，発生したバイオガス及び発酵中の汚泥を分
析することで，鉄の添加がメタン発酵プロセスに及ぼす影響を調べた。用いた下水汚泥は（１）
①同様の処理を行った後，1 L の 3つ口フラスコに汚泥を 720 mL，試料としてグルコースを有
機物濃度が 3.0 g-VS/L になるように投入し，それぞれ異なる濃度の塩化鉄（II）四水和物（FeCl2・
4H2O）の水溶液を 60 mL 添加した。検体に添加した鉄の濃度は 0，1.2，48 mg/mL の 3 種類であ
り，37℃，100 rpm でメタン発酵させた。発生したバイオガス量及びバイオガス組成の測定およ
び汚泥の採取（20 mL/日）を行った。発生したバイオガスはアルミニウムバッグに収集し，バイ
オガス組成の分析は，TCD-ガスクロマトグラフ（SHIMADZU，GC-8A）を用いた。また，汚泥中の
有機酸濃度および細菌組成は，それぞれ高速液体クロマトグラフ（SHIMADZU，LC20），Next 
Generation Sequiencing （illumina，Miseq）を用いた。 



 
②メタン発酵残渣の循環利用によるメタン発酵促進効果の検証 
 メタンガスの生成量・生成速度に着目し，アオサ由来のメタン発酵残渣（固相，液相，残渣そ
のもの）の添加効果を調べた。メタン発酵容量 100 mL のバイアル瓶に汚泥を 60 mL，試料とし
てグルコース（VS: 100 %）を有機物濃度が 3.0 g-VS/L になるように投入した後，アオサ由来の
残渣を 3.27 g-wet 添加した。検体は試料及び残渣を添加しないブランクと，試料のみを添加す
るもの（Glucose）を含めた 5種類を 3本ずつ用意した。 
 
４．研究成果 
（１）海産バイオマス由来のメタン発酵残渣による栄養塩吸収効果 
①メタン発酵残渣成分の均質性・安全性の検証 
タイ由来の残渣において NH4-N 濃度が最も大きく増加し，アオサ由来の残渣において PO4-P 濃
度が減少した。タイは他の試料に比べタンパク質を多く含み，投入した全窒素が他の試料に比べ
多いことから，NH4-N 濃度が大きく増加したものと考えられる。次に，アオサ由来の発酵残渣の
PO4-P 濃度の減少について，アオサに多く含まれている鉄やマグネシウムなどの金属成分とリン
が結合したことが考えられる。肥料成分として重要なリンが減少してしまうことは栄養塩偏在
の解消にとってデメリットであるものの，大阪湾におけるノリの色落ちは窒素不足が原因と言
われていることや他のバイオマス（特に魚）と混合することで，リン減少の影響を軽減できると
考える。 
次に，発酵残渣を遠心分離した後の液相と固相におけるヒ素濃度において，ヒ素の大部分が固
相に含まれていることがわかった。すべての試料において，液相中の濃度が海洋投入処分に関す
る重金属規制の基準値を超えており，特にノリ由来の残渣において 0.24mg/L と最も高かった。
一方，固相におけるノリ由来のヒ素の濃度は試料中で最も低かったことから，ノリ由来のヒ素は
液相に移りやすいことがわかった。これらのことから，海域への散布には，法令上の問題は別と
して希釈する必要があることや試料によって重金属の濃度が変動することが明らかになった。 
 
②メタン発酵残渣を用いたノリ色落ち回復実験 
 単位重量当たりのノリの栄養塩吸収速度を把握するため，21 日間培養したノリについて，7日
毎に海水の栄養塩濃度の変化を測定した（図１）。人工海水で培養したノリよりも残渣を添加し
た海水で培養したノリの方が，栄養塩の吸収速度が約 2倍速いことがわかった。先行研究より，
硝酸態窒素に比べ，アンモニア態窒素には即効性がありノリが効率よく窒素を吸収することが
わかっており，発酵残渣に多く含まれるアンモニア態窒素が寄与した結果といえる。リンの栄養
塩濃度の変化も窒素と同様の結果となった。 
 ノリの色落ちの目安となる L*値は，60以上で色落ちの初期的兆候，73 以上で重度の色落ちの
目安となるとされている。3種類の培地（硝酸態窒素，アンモニア態窒素，発酵残渣）で培養さ
せたノリの L*値，a*の変化（表１）から，残渣を添加した培地では重度の色落ちである 80から
通常値である53にまでL*値が減少しており，色落ちが完全に回復したことを確認できた。一方，
自然海水に近い硝酸態窒素では，L*値が 75 のまま変化がなく色調が回復した兆候はみられなか
った。a*については，アンモニア態窒素および発酵残渣で色の改善がみられた。a*は，海藻に含
まれるクロロフィル等の色素が関連する指標であることから，アンモニア態窒素が色素の生成
に何らかの効果をもたらしていることが示唆された。また，L*の改善に大きく寄与したのは，発
酵残渣のみであることから，本実験結果は，アンモニア態窒素以外に何らかの要素がはたらいた
ことを示す興味深い発見である。アオサ由来の鉄などの微量金属が作用したと推察できるが，結
論付けるにはさらなる実験が必要である。 

 

図１ 栄養塩濃度の変化（左：DIN，右：DIP） 

 



表１ 色相の変化 

 Initial condition After 1week 
 L* a* L* a* 

Ave. SD Ave. SD Ave. SD Ave. SD 
NaNO3 75.2 0.11 9.8 0.033 74.7 0.24 10.3 0.13 
NH4Cl 78.1 0.49 8.7 0.11 70.6 0.76 14.2 0.43 
Digestate 80.0 0.022 8.0 0.00 52.6 0.24 14.5 0.25 

      AVE.は平均，SD は標準偏差 

 
（２）鉄および海産バイオマス由来のメタン発酵残渣の添加によるメタン発酵促進効果 
①鉄の添加によるメタン発酵促進メカニズムの解明 
各検体のメタン・二酸化炭素の累積発生量から，1.2 mg/mL ではメタン生成の増加が確認でき
た。一方，48 mg/mL では，メタンの生成量が減少したことから，過剰な鉄の添加は逆効果にな
ることが明らかになった（図２）。メタンの生成過程で水素は速やかに消費されるが，鉄の添加
量に伴って，特に 48 mg/mL で水素の発生速度が増加したことから，鉄の添加は水素の発生を促
す，あるいは水素の消費を滞らせることが示唆された。 
メタン生成を担う古細菌の組成（図３）から，どの検体も酢酸資化性メタン生成細菌である#1 
Methanosaeta が最も多く占めていた。次に，#2 の水素資化性メタン生成細菌である
Methanoculleus が多く占めていたが，1.2 mg/mL の 2 日目では他の検体に比べ少ない割合とな
った。48 mg/mL では他の検体と比べ，酢酸資化性メタン生成細菌である#4 Methanosarcina が存
在していた。#1，#4 はいずれも酢酸を基質とする競合関係にあり，70 mg/L 以上であれば#4が
優占し競合上有利になるとされているが，いずれの検体も#1が優占していた。一方 48 mg/mL の
検体では，#1 が優占しているものの，#4 が一定数存在した。これらのことから，鉄の添加が#1
と#4 の優占度合いに影響し，特に 1.2 mg/mL では#1 の増加に大きく寄与したと考えられる。ま
た，48 mg/mL の検体は，酢酸濃度が他の検体より低かったことから，メタン生成速度の増加は，
酢酸消費によるものであると考えられる。以上のことから，鉄の添加は発酵経路にも影響するこ
とがわかった。 
 
②メタン発酵残渣の循環利用によるメタン発酵促進効果の検証 
残渣を添加した際のバイオガス発生速度及び累積発生量は，残渣由来のガス発生量を考慮し
たとしても，増加傾向が確認できた（図４）。このことから，残渣の添加はメタン発酵，特にメ
タンの生成に何らかの影響を及ぼすことがわかった。特に，残渣の固相を添加した際に，メタン
および二酸化炭素の発生量が増加したことから，残渣の固相部分にメタン発酵を促す要因が含
まれていることが示唆された。 
 
このように，メタン発酵残渣は，貧栄養海域における海洋肥沃化効果が十分見込めることが明
らかになった。さらに，海産バイオマス由来のメタン発酵残渣は，ノリの色調回復に大きく寄与
するとともに，発酵残渣の循環利用によるメタン発酵促進にも効果が見込めることがわかった。
しかしながら，海産バイオマス由来の微量金属がもつ特殊性や重金属リスクについては，実験規
模の検討も含め今後詳しく検討する必要がある。 
 

 
図２ 鉄の添加とバイオガス発生量        図３ 古細菌の割合 

 



 
図４ 残渣の添加とバイオガス発生量 
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