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研究成果の概要（和文）：研究期間中に二度の掘削航海に参加し、採取された堆積物試料について化学分析、培養実験
を行い、海底下での微生物による二酸化炭素の変換過程を調べた。また、海底下の環境を再現可能な高圧リアクターを
用いて、石炭試料に高濃度二酸化炭素を添加することで、培微生物の代謝活動の変化を調べた。これらの結果、海底下
では二酸化炭素からメタンへ変換される代謝活動だけではなく、酢酸に変換される代謝経路が無視できないことが明ら
かになった。

研究成果の概要（英文）：Microbial conversion processes of CO2 in marine sediments were investigated by usi
ng the sediment samples obtained by the two drilling cruises. The impact of the CO2 injection to a bitumin
ous coal was also examined by simulating in-situ pressure and temperature using a high-pressure reactor sy
stem. The results from these studies suggest that the contribution of homo-acetogenesis from H2/CO2 cannot
 be ignored as a CO2 conversion process.
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１．研究開始当初の背景 
 近年、温室効果ガスである二酸化炭素の人
為的な放出により大気中の二酸化炭素濃度
が増加し、地球温暖化を促進することが懸念
されている。この大気中の二酸化炭素濃度を
下げるために、様々な方法が提案されている。
そのうちの一つに、二酸化炭素を海底堆積物
中に貯留し、微生物によってメタンに変換し
エネルギーとして再利用する方法がある。こ
の手法は二酸化炭素を特定の場所に閉じ込
めるだけである他の貯留法に比べてリサイ
クルが可能という点で優れている。しかし技
術的には未だ研究段階にある。この手法を用
いるにあたって最も重要なことは、海底堆積
物中の二酸化炭素を効率的にメタンに変換
させ、回収することである。しかしながら、
海底堆積物中の二酸化炭素が微生物によっ
てどの程度メタンに変換され、変換されたメ
タンがどのような形で堆積物中に存在して
いるかは実際のところ定量的な解釈がなさ
れていない。 
 
２．研究の目的 
 本研究は二酸化炭素の貯留・変換方法の
一つである、「海底堆積物中の微生物によっ
て二酸化炭素をメタンに変換し再利用する
手法」の実現のための基礎研究として、未
だ明らかでない堆積物中での微生物による
二酸化炭素変換過程と、生成されたメタン
の存在状態について定量的なモデルを作る
ことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
 本研究の遂行のために、2つの掘削航海（熊
野海盆海底泥火山掘削、下北八戸沖石炭層掘
削）に参加し、持ち帰った海底堆積物試料中
の化学成分の分析、および堆積物試料のイン
キュベーション実験を行い、微生物による二
酸化炭素の変換経路について検証を行った。
また、海底下の環境を再現した高温・高圧リ
アクターシステムを用いて高濃度二酸化炭
素環境下における微生物の二酸化炭素変換
過程について調べた。 
 
(1)熊野海盆海底泥火山掘削 
 海底泥火山は海底下深部の堆積物がダイ
アピルとして上昇し海底に噴出した地形で
あり、このような泥火山の成因・地理的条件
は海底下の微生物のエネルギー代謝活動と
密接な関係があると予想される。紀伊半島沖
熊野海盆の海底泥火山では、2009 年に地球深
部探査船「ちきゅう」の慣熟航海が行われ海
底下20mまでの泥火山堆積物が掘削されたが、
2012 年に、さらに深部の微生物活動と泥火山
の地理的条件との関係を調べることを目的
として、「ちきゅう」による掘削航海が行わ

れ、海底下約 130m までの泥火山堆積物が採
取された。この試料を用いて生物地球化学的
な研究を行い、深部起源物質の供給と微生物
のエネルギー代謝経路の関係について考察
した。 

 
図 1 熊野海盆泥火山位置図 
 
 
(2)下北八戸沖石炭層掘削 
 下北八戸沖の海底下約 2000m に埋没し
た未熟性の石炭層（褐炭層）に関連する炭
化水素循環システムと微生物学的・地球化
学的過程を調査することを目的として行わ
れた、2013年の地球深部探査船「ちきゅう」
による国際統合掘削計画(IODP)第 337 次
航海「下北八戸沖石炭層生命圏調査」に参
加。本航海では、主にガス分析を担当し、
特に、圧力を保ったまま採水が行うことが
できる保圧採水器を、掘削孔に下ろして得
られた水試料中のガス成分を測定し、海底
下の現場のメタン濃度の測定に成功した。 

 
 
 

 
 

図 2 下北八戸沖掘削地点位置図 
 
 
(3)高圧リアクターシステムを用いた微生物
による二酸化炭素変換過程の検証 
 海底下に二酸化炭素（CO2）を貯留し、「海
底堆積物中の微生物によって二酸化炭素を
メタンに変換し再利用する手法」を実現する
ための基礎実験として、海底下の高圧条件を
再現し、実際に微生物の培養を行い、二酸化



炭素を注入して微生物の代謝活性を調べる
ことが有効である。そこで、独立行政法人海
洋研究開発機構高知コア研究所に構築され
た、高圧リアクターシステムを利用し、釧路
コールマイン産の亜瀝青炭試料に、高濃度CO2
を混合させた培養液を添加した培養実験を
行った。このリアクターシステムは海底下環
境の温度・圧力条件を再現可能な 4つの独立
した高圧反応チャンバーを、直列または並列
で連結し、液体・超臨界 CO2を微細なマイク
ロエマルジョンとして混合した流体をコア
試料に連続的に添加することが可能である。
高圧反応チャンバーをつなぐ流路にはバイ
パスをとおして流体を採取するサンプリン
グセルを備え、実験中に CO2との反応で生成
するガスやその他の化学組成の変化をモニ
タリングすることができる（図 3）。 

 
 
 
 
 

 
 
 
 
図 3 高圧リアクターシステム模式図 
 
 
４．研究成果 
(1)熊野海盆海底泥火山掘削 
 堆積物から抽出した間隙水中の溶存無機
炭酸 （二酸化炭素）の炭素同位体比（δ13CDIC）
はコアの深度とともに重くなり（13Cに富み）、
3 mbsf で+40‰であった。この重い炭素同位
体比は、微生物による二酸化炭素の還元によ
り選択的に 12C が使われたことによると考え
られる。メタン/エタン濃度比は 100〜1000で
あり熱分解起源メタンに微生物起源のメタ
ンが混合していることを示唆する。メタンの
水素同位体比（–180±2‰）と、DICとメタン
の炭素同位体比の差 (76±3‰) は、メタンの
大部分が微生物による水素酸化型（二酸化炭
素還元型）メタン生成代謝によって生成され
たことを示唆する。酢酸の炭素同位体比は、
δ13CDIC に同調してコアの深度とともに高く
なった。DICと酢酸の炭素同位体比の大きな
差 (54±7‰) は、還元的アセチル CoA 経路を
経て二酸化炭素から酢酸が生成されるホモ
型酢酸生成の寄与が大きいことを示唆する。
14C トレーサーによる活性測定の結果、水素
酸 化 型 メ タ ン 生 成 活 性 （ 0.6–128 
pmol/cm3/day ）、 ホ モ 型 酢 酸 生 成 活 性
（14–34,900 pmol/cm3/day）はともに高い値を
示した。一般の海底堆積物中では、ホモ型酢
酸生成はメタン生成と水素について競合関

係にあり、メタン生成によって水素濃度が低
く抑えられるとホモ型酢酸生成は抑制され
る傾向にある。しかし、泥火山堆積物中の水
素濃度は通常の堆積物中の水素濃度（数 nM
以下）よりも 2桁以上高く、ホモ型酢酸生成
にとってエネルギー的に好ましい条件を満
たしていた。以上の結果は、泥火山頂部堆積
物内は二酸化炭素と水素から酢酸を生成す
るホモ型酢酸生成が優勢であり、二酸化炭素
と水素からメタンを生成する水素酸化型メ
タン生成場が深部に独立して存在する可能
性を示唆している。泥火山の流体の起源が付
加体堆積物中であることを考慮すると、高濃
度の水素は断層で生成した可能性が高い（投
稿中、学会発表②〜④）。 

 
図 4 熊野海盆泥火山の生物地球化学過程概
念図 
 
 
(2)下北八戸沖石炭層掘削 
 掘削の際に循環させる泥水中のメタンの
炭素同位体比とメタン/エタン濃度比を連続
的に測定し、掘削地点におけるメタンの起源
を調べたところ、掘削を行った深度 2500m ま
での区間では、ほぼ微生物による二酸化炭素
還元によって生成されたメタンが分布して
いることが明らかとなった。 
 また掘削された褐炭層（海底下 2km）を
含む、堆積物コア試料（~海底下 2466m）
に 、 14C ト レ ー サ ー （ sodium 
[14C]-bicarbonate、[2-14C]-acetate）を添
加し、メタン生成活性と酢酸活性を測定し
た。 
 酢酸開裂型メタン生成活性は、海底下約
2km の褐炭層より浅部で 0.2〜1.2 pmol 
cm-3 d-1 であり、最も高い活性は海底下
1990mの褐炭層試料で検出された。褐炭層
以深では、0.1〜0.2 pmol cm-3 d-1程度とよ
り低い活性を示した。一方、二酸化炭素と
水素からメタンを生成する、水素酸化型メ
タン生成活性は非常に低く、全ての層準で
検出限界(0.05 pmol cm-3 d-1)以下であった。
酢酸のメチル基に 14C でラベルした
[2-14C]-acetate を 添 加 し た 試 料 中 の
14C-CO2 の生成量から見積もられた酢酸酸
化活性は、1800 mbsfで最も高く（33 pmol 
cm-3 d-1）、深度の増加と共に低くなり、夾



炭層以深では検出限界以下となった。1800 
mbsf付近では緑泥石が多産することから、
この深度での高い酢酸酸化活性には、緑泥
石に含まれる酸化態の鉄(Fe(III))が電子受
容体として寄与している可能性が示唆され
る（学会発表①）。 
 
 
 

 

 
 
 
図 5 下北八戸沖のメタン生成活性と酢酸酸
化活性 
 
 
(3)高圧リアクターシステムを用いた亜瀝青
炭試料の培養実験 
 釧路コールマイン産の亜瀝青炭試料に、超
臨界 CO2を混合させた培養液を添加した培養
実験により、高濃度 CO2環境下においても、
コア堆積物中の微生物群集は完全に死滅す
ることなく、一部の微生物は代謝活性を維
持・継続できていること、また石炭への CO2
の吸着などの作用により砂岩中に石炭層中
の吸着メタンや微生物が物理的に拡散しう
ることが示唆された。さらに添加された二酸
化炭素の一部は、ホモ型酢酸生成菌により酢
酸に変換されていることを明らかにした（論
文②）。 

 
 
図 6 亜瀝青炭の培養実験中の二酸化炭素、
メタン、酢酸の濃度・炭素同位体比の変化 
（Ohtomo et al., 2013） 
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