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1. はじめに 

エネルギー貯蔵を電気よりも容易な水素ガスに変換

する Power to Gas という技術が注目されている. この水

素ガスの高付加価値化として, メタンガスへの変換が

挙げられる. 水素ガスからメタンガスへ変換する方法

の一つとして, バイオメタネーションがあり, 水素資

化性メタン生成古細菌によって水素と二酸化炭素から

メタンが生成される. しかし, バイオメタネーション

には, 金属触媒反応によるメタネーションと比べて低

効率であること, 栄養塩液への水素ガスの溶解が律速

となることなどの課題が残されている. 本研究では, 

スポンジを微生物保持担体として使用することで液体

の自然流下による気体の溶解を可能にした DHS リアク

ター技術を適用したバイオメタネーションシステムの

構築に取り組んだ. リアクターの性能評価および微生

物群集の特徴把握を目的として, 下水消化汚泥を初期

汚泥に用いたラボスケールリアクターの連続運転を行

った.  

2. 実験方法 

2.1 リアクター運転および分析方法 

本研究で使用したリアクターの概要図を図-1 に示す. 

DHS リアクターは, 空塔容積 25 L の塩ビ製カラムを使

用し, 恒温庫内に設置した. カラム内にスポンジ担体

をランダムに充填し, 総担体体積は 7.8 L とした. 汚泥

の植種は, 中温下水消化汚泥を Widdel 培地 (pH 7.5) と

体積比で等量を混合し, その混合液にスポンジ担体を

浸漬して行った 1). また, Widdel 培地を栄養塩液として

リアクター上部から散水しリアクター内を循環させた. 

ガス状基質は, 二酸化炭素: 水素 = 約1: 4の比率で100 

ml min−1の流量 (ガス滞留時間 4.2 h) でリアクター下部

から連続的に供給した. 汚泥植種後から 70 日目までを

常温環境  (25 °C) で運転した . その後 , 中温環境 

(35 °C) で約 350 日間運転した. 栄養塩液の散水は, 常

温環境では一定とし, 中温環境では断続間隔を変更し

て実施した.  

2.2 測定項目 

運転開始 50 日目から, リアクター上部から流出させ

たガスの組成を分析した. 栄養塩液は中間瓶 (図-1) か

らサンプリングし, pH, 溶解性 COD (s-COD) 濃度, 揮

発性脂肪酸 (VFA) 濃度を測定した.  

2.3 微生物群集構造解析 

初期汚泥, 常温環境および中温環境の栄養塩液, 中

温運転後のスポンジ保持汚泥を対象サンプルとした. 

サンプルから FastDNA SPIN Kit for Soil (MP Biomedicals) 

を用いて DNA を抽出し, Univ515F-Univ806R のプライ

マーセットを使用して PCR 増幅を行った. QIAquick 

PCR Purification Kit (QIAGEN) を使用して精製した

PCR 産物は, iSeq 100 (Illumina) によって塩基配列を取

得し, QIIME2 によって 16S rRNA 遺伝子配列の解析を

行った.  

3. 実験結果および考察 

3.1 メタンガス生成 

表-1 に, 常温環境および中温環境の流出ガスの組成

およびメタン生成速度 (MPR) を示す. 常温環境にお

ける最大メタン濃度および最大 MPR は , それぞれ

5.56 %, 0.24 NLCH4 L−1
VR d−1 であった. 中温環境における

 
図-1 DHS-BHM システムの簡略化した模式図. 実線矢印は

ガスの流入および流出, 破線矢印は栄養塩液の循環ラ

インを表す.  
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最大メタン濃度および最大 MPR は, 39.9 %, 1.54 NLCH4 

L−1
VR d−1 であった. また, Widdel 培地交換後に 32.7 %ま

でメタン濃度が上昇した. しかし, これらのメタン濃

度は継続して観察されず, その後 7 日間で約 15 %まで

低下したため, メタン菌の至適環境を維持できなかっ

たことが考えられた. 中温環境と比較して常温環境の

メタン生成率が低い理由として, 常温環境がメタン菌

の活性に及ぼす悪影響が, 水素ガスの気液物質移動速

度に及ぼす影響よりも大きいことが示唆されている 3). 

全ての Phase を通して, メタン濃度が 50 %を超えてお

らず, 二酸化炭素と水素の転換が十分でなかった. 最

大メタン濃度 39.9 %の場合の二酸化炭素と水素の転換

率に相当する体積流量は, それぞれ 15.2 ml min−1, 36.8 

ml min−1 であった. この場合のガス滞留時間は約 8 h で

あり, 本リアクターにおけるガス滞留時間が十分でな

いことが示唆された. また, 最大 MPR 1.54 NLCH4 L−1
VR 

d−1 は, 4 h のガス滞留時間を有する既往の研究と同程度

であった 4). 常温運転開始から 7 日目に, 栄養塩液の s-

COD 濃度の増加を初めて観察し, その後継続して増加

した. VFA を分析したところ, 全てのサンプルで 80 %

以上を酢酸が占めていた. バイオメタネーションにお

ける酢酸生成は, ホモ酢酸生成菌の代謝産物もしくは

嫌気発酵の生成物であることが示唆されている 3, 5). 

3.3 微生物群集構造解析結果 

図-2 に, 初期汚泥, 常温環境および中温環境の栄養

塩液サンプル, 中温運転後のスポンジ保持汚泥に対し

て行った微生物群集構造解析の結果を示す. 常温環境

では Methanobacterium 属 , さらに中 温環 境で は

Methanobrevibacter 属の水素資化性メタン菌が検出され

た. Methanobacterium 属は, 既往の常温および中温バイ

オメタネーションで優占していたメタン菌であった 3). 

Methanoculleus 属は, スポンジ担体保持汚泥で優占した

特徴的なメタン菌であった. メタン菌以外では, ホモ

酢酸生成菌の Acetobacterium 属や嫌気性発酵細菌の

Clostridium属などが検出され, VFAの蓄積に関与してい

たことが示唆された 6). また, 全サンプルを対象とした

主座標分析の結果, 微生物群集は 3 つのグループに分

類された. 3 グループは, 常温運転時の栄養塩液 (Group 

A), 中温運転時の栄養塩液 (Group B), 中温運転後スポ

ンジ担体 (Group C) であった. スポンジの高さ方向に

よる影響は観察されず, 特に温度環境によって, 微生

物群集構造が誘導されていたことが示唆された.  

4. まとめおよび今後の予定 

中温下水消化汚泥を初期汚泥として用いた DHS リア

クターによる連続バイオメタネーション実験において, 

最大メタン濃度 39.9 %, 最大 MPR 1.54 NLCH4 L−1
VR d−1

を観察した. これによって, バイオメタネーション装

置としての DHS リアクターの可能性が示された. 今後, 

さらなるメタン生成率の向上のために, スポンジ担体

形状の最適化などによる影響評価を行う.  
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表-1 DHS リアクターの運転条件と流出ガス 

 
各 Phase の有意差は, 異なるアルファベットで表記した (p < 

0.05, Tukey's test) 

流出ガスプロファイル
HRT
[h]

温度
[°C]

運転期間
[Day]Phase MPR

[NLCH4 L−1VR d−1]
メタン濃度

[%]
――8251 – 49Start-up

0.102.3482550 – 701 a

0.6216.2183771 – 1812 b

0.6918.040.2737182 – 2243 b

0.6316.560.1337225 – 2964 b

0.369.67837297 – 3165 c

 

図-2 各サンプルにおける綱レベルの相対存在量. 5 %以上優

占したものを示した.  
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