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メタン発酵消化液中に含まれる窒素成分の低減化に関する研究 
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Power plants that use biogas obtained by methane fermentation discharge a large amount of 

fermentation residue, i.e., the digestive liquid, containing nitrogen components. This study examined a 

way of removing nitrogen components in digestive liquid using adsorbents for effective utilization of 

digestive liquid and wastes. As a result, the concentration of ammonia nitrogen in the digestive liquid 

was decreased by using natural zeolite and bamboo charcoal as adsorbent. In addition, the bacterial flora 

in the digestive liquid was changed by the type of the adsorbent. 
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１． はじめに 
持続可能で多様性と包摂性のある社会を実現す

るために， 2015 年の国連サミットで SDGs

（Sustainable Development Goals；持続可能な

開発目標）が採択された．その目標 7 において，

2030 年までに再生可能エネルギーの割合を大幅

に拡大させることが示されている 1)．日本では，

2012 年の再生可能エネルギーの固定価格買取制

度（FIT）の開始や 2014 年に閣議決定されたエネ

ルギー基本計画等を受けて，生ごみやし尿等の有

機性廃棄物を嫌気性菌の働きでメタンを含むバイ

オガスに変換するメタン発酵技術に注目が集まっ

ている 2-5)．メタン発酵により回収されたバイオガ

スは，燃料として再資源化され，発電等に利用さ

れている 6-8)． 

三重県では，平成 30 年度に県内で初めてバイ

オガス発電施設が稼働した．著者らは，この施設

の稼働にあたり，事前検討として，県内で発生す 

 

＊  ものづくり研究課 

＊＊ 株式会社大栄工業 

る食品系廃棄物を活用したメタン発酵技術の研究

を進めてきた 9-16)．発電施設が安定稼働すると，

発酵残渣（以下，消化液とする）が常に発生する．

消化液は肥料として利用可能な窒素成分を含有し

ているため，一部は活用されるものの需要変動や

臭気等の問題により，残りは排水処理されている．

排水の際には基準値（アンモニア性窒素に 0.4 を

乗じた値と亜硝酸性窒素及び硝酸性窒素の合計量

で 100 mg/L）以下に低減させる必要があり，生

物処理による浄化で対応している．浄化処理にあ

たっては，窒素成分の濃度調整を目的とした薬品

の投入が必要となり，多額の経費を要するため，

運用上の課題となっている．そこで本研究では，

生物処理の負担軽減を目的として，吸着材を用い

た窒素成分濃度の低減化を試みた．ここでは，吸

着材として，多孔性を有する天然鉱物や廃棄物（天

然ゼオライト，活性白土，竹炭，コーヒーかす）

を使用した．また，菌叢の変化と存在する菌種に

ついて確認するため，消化液中の菌叢解析も実施

した．その結果，天然ゼオライト及び竹炭を用い

たとき，消化液中に含まれるアンモニア性窒素の
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濃度減少が見られたので以下に報告する． 

 

２． 実験方法 

２．１ 使用材料 

吸着材には，天然ゼオライト（モルデナイト，

日東粉化工業株式会社），活性白土（富士フイル

ム和光純薬株式会社），竹炭及び室温で乾燥させ

たコーヒーかすを用いた．吸着材の様子を図 1a

～d に示す．消化液については，図 2 に示した排

水フローの各地点から採取して使用した． 

 

 

 

 

 

 

 

a) 天然ゼオライト   b) 活性白土 

 

 

 

 

 

 

 

c) 竹炭     d) コーヒーかす 

図 1 吸着試験に用いた吸着材の様子 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 2 排水処理工程の概要と試料採取箇所 

２．２ 吸着試験 

吸着試験は 2 実験行い，三角フラスコに図 2 の

消化液原液 2000 mL と吸着材を入れ，24 時間ス

ターラーで撹拌することにより実施した．実験 1

では，消化液中の固形分（約 1 % (w/v)）に対して，

固形分：吸着材＝1：1 となるように，それぞれ

20 g の吸着材を投入し，実験 2 では，固形分：吸

着材＝1：5 となるように，吸着材を 100 g を投入

した．また，吸着材を加えないブランク試験も併

せて実施した．吸着試験終了後，消化液と吸着材

の混合液を遠心分離（室温，3000 rpm，10 分）

し，得られた沈殿を 105 °C で乾燥させた後，蛍

光 X 線分析装置（XRF；株式会社リガク，ZSX 

PrimusⅡ）により半定量分析を行った．また，遠

心分離による液体（以下，液体とする）は，点滴

ろ紙に 100 μL 滴下した後，減圧乾燥したものを

分析試料とし，XRF で半定量分析した． 

次に，液体に残存する窒素成分（全窒素及び硝

酸性窒素，亜硝酸性窒素，アンモニア性窒素，有

機体窒素）については，JIS K0102 に準拠して分

析を行った．有機体窒素は，全窒素の分析値より

硝酸性窒素及び亜硝酸性窒素，アンモニア性窒素

の値を差し引いたものである．ここでは，試験前

後における濃度の変化を確認した．また，吸着材

の投入前後及び吸着試験後における pH を測定

し，吸着材による pH の変動を確認した． 

２．３ 菌叢解析 

 実験 2 終了後の液体及び図 2 に示した 4 か所か

ら採取した消化液について，次世代シーケンサー

Miseq（Illumina）による菌叢解析を実施した 17)．

排水処理工程ごとに採取した消化液とは，それぞ

れ，発酵槽より排出された時点の消化液（消化液

原液），遠心分離機で固形分が除去された消化液

（固形分除去後），生物処理プラントにおける処

理前後の消化液（生物処理前及び生物処理後）で

ある．まず，試料の前処理として，各試料に対し

て MORA-EXTRACT を用い，DNA を抽出した．

ここでは，16S rRNA 遺伝子の V3-V4 領域を含む

460 塩基対を標的 DNA 配列として，抽出した

DNA を鋳型とし，Amplicon Primer 及び KAPA 

HiFi HotStart Ready Mixを用い，Amplicon PCR

（PCR：Polymerase Chain Reaction）を行うこ

とで DNA を増幅した．また，目的 DNA 断片の

増幅をアガロースゲル電気泳動により確認した

10 mm
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後，PCR 産物に AMPure Beads XP（Beckman）

を加え，80 %エタノールと Tris-HCl（pH 8.5）

を用いて処理した上清を精製 DNA とした．次に，

Nextera XT Index Kit v2 を使用し，Index PCR

を行うことで DNA に塩基配列（Index）を付加し，

再度精製した．続いて，Qubit HS Assay kit によ

り，DNA の濃度測定を行った．最後に，次世代

シーケンサーにより微生物叢の塩基配列を読み取

った． 

読み取ったデータ塩基配列に対して，コンピュ

ータ上での解析を行った．まず，データの前処理

として，FastQC によるクオリティーチェックを

行った後，解析に必要ない Index の配列及びキメ

ラリードを除去した．その後，MacQIIME を用い

た Green Genes Database との照合による微生物

群集解析（属レベルでの菌種及びその存在比率の

推定）を行い，3 %以上の存在比率を有する属を

図示した．また，すべて属（g：genus）レベルま

での解析を行ったが，データベースで同定できな

かったものについては，同定できた科（f：family）

や目（o：order）等の上位分類で示した． 

 

３． 結果と考察 

３．１ 吸着試験 

実験 1 の結果，すべての吸着材において，20 g

投入した試験では窒素成分の低減効果は見られな

かった．実験 2 の吸着試験結果を表 1 に示す．本

実験で用いた消化液の窒素成分は，アンモニア性

窒素と有機体窒素が主であり，硝酸性窒素及び亜

硝酸性窒素は定量下限値未満であった．ここでは，

ブランク試験における窒素成分濃度の増減は誤差

範囲として扱う．吸着材 100 g の場合では，ブラ

ンク試験と比較して，コーヒーかす以外でアンモ

ニア性窒素濃度が減少した．特に天然ゼオライト

では，有機体窒素濃度も減少した．天然ゼオライ

トは，アンモニアを選択的に吸着できるため 18)，

他の吸着材より多くのアンモニア性窒素を吸着し

たと考えられる．しかし，式(1)に示した排水基準

値以下までに低減するためには，より多くの吸着

材が必要となり，添加量の増加にともない消化液

中の固形分も増加するため，100 g/ 2000 mL 以上

の吸着材を添加すると消化液の撹拌が困難になる

だけでなく，吸着後における消化液の処理におい

て，遠心分離機にかかる負荷の増大が懸念される．

コーヒーかすの場合，実験 2 においても効果は見

られなかった． 

C NH3×0.4 + C NO2 + C NO3 ≦ 100      (1) 

C NH3 はアンモニア性窒素濃度，C NO2 は亜硝酸性

窒素濃度，C NO3 は硝酸性窒素濃度をそれぞれ示

し，単位は mg/L である． 

液体に関する XRF 測定の結果，ナトリウム，

マグネシウム，ケイ素，リン，硫黄，塩素，カリ

ウム，カルシウムがそれぞれの液体で検出された．

ブランクと比較して，天然ゼオライト及び活性白

土では，ケイ素，アルミニウム等が多く検出され，

竹炭では，硫黄，塩素，カリウムが多く検出され

た．これらは，溶出等に起因すると考えられる．

また，コーヒーかすの pH 測定結果は，ブランク

試験と同様であり，無機元素の溶出等による影響

が非常に小さいと考えられる．沈殿の XRF 測定

結果では，消化液及び各吸着材に由来する炭素，

ケイ素，マグネシウム，カリウム等が主に検出さ

れた． 

吸着試験前における消化液の pH は 7.4 であり，

各種吸着材を 20 g 加えた後も大きな変動はなか

った． 

 

表 1 各種吸着材 100 g を加えた吸着試験（実験 2）前後の各窒素成分濃度 
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実験 2 で 100 g 加えた場合，吸着後において竹

炭が 8.4 まで上昇したが，ブランクと竹炭以外で

は 7.6 であった．液体の pH についても，竹炭は

8.2 とやや高かったが，ブランクを含む他の吸着

材は 7.6 程度であり，変化は小さかった． 

３．２ 菌叢解析結果 

各排水処理工程において採取した消化液及び実

験 2 終了後の液体に関する次世代シーケンサーに

よる菌叢解析結果を図 3 及び図 4 に示す．図 3 及

び図 4 の横軸は相対比を示しており，上側には解

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 次世代シーケンサーによる各排水処理工程における消化液の菌叢解析結果 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 4 次世代シーケンサーによる実験 2 終了後（液体）の菌叢解析結果 
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析により得られた細菌の種類を記載した． 

図 3 より，排水処理工程ごとで優占種を比較し

たところ，消化液中で存在比率の高かった

Bacteroidales 目，Clostridium 属，MBA08 目，

Lactobacillus 属，Candidatus Cloacamonas 属， 

Porphyromonadaceae 科，Ruminococcaceae 科，

Bacteroidaceae 科 ， Syntrophomonas 科 及 び

Clostridiales 目の存在比率は，生物処理までの工

程で低下した．その一方で，Enterobacteriaceae

科，Bacillus 属及び S1 属の存在比率は上昇した．

Bacteroidales 目，Porphyromonadaceae 科及び

Bacteroidaceae 科等の Bacteroidates 門は，一般

的にバイオガスリアクターで最も豊富な門の 1 つ

であり，嫌気性消化の加水分解に寄与する菌であ

る 19)．これらの結果より，発酵槽に豊富に存在す

る菌種の存在比率は，処理工程を経るごとに大き

く減少していることが確認できた．このことは，

消化液が嫌気性の発酵槽から酸素存在下の処理槽

へ移送される実際の処理環境とよく一致してい

る． 

図 4 より，実験 2 終了後の液体に存在する優占

種をブランクと比較したところ，天然ゼオライト

では，Lactobacillus 属及び Prevotella 属の存在

比率が上昇し，Candidatus Cloacamonas 属，

Bacteroidales目及び Anaerobaculum属の存在比

率が低下した．竹炭では，Lactobacillus 属の存在

比率が上昇し，Bacteroidales 目が低下したが，

活性白土では，Lactobacillus 属の存在比率が低下

し，Bacteroidales 門及び Anaerobaculum 属が上

昇した．また，コーヒーかすは本研究で用いた他

の吸着材と比較し，Lactobacillus 属，Prevotella

属，Acetobacteraceae 科及び Ruminococcus 属の

存 在 比 率 が 小 さ い 一 方 で ， Candidatus 

Cloacamonas 属，の存在比率が大きくなった．メ

タン発酵では，コーヒーかすに含まれるカフェイ

ンが発酵を阻害することが報告されている 20,21)．

このことから，カフェイン等により消化液中の菌

叢に変化が生じたと考えられる．したがって，コ

ーヒーかすが他と大きく異なる菌叢を示した一因

は，コーヒーかすから消化液へ溶出したカフェイ

ン等の影響と推察される．吸着試験後の液体から

検出された上述の菌は，既述のバイオガス発電所

で原料として使用している野菜類，加工食品廃棄

物 等 の 有 機 性 廃 棄 物 を 分 解 す る も の

（ Bacteroidales 目 ， Ruminococcus 属 ，

Clostridium 属，MBA08 目）22-28)や糖類や糖アル

コールの酸化により有機酸を生成するもの

（ Lactobacillus 属 ， Prevotella 属 ，

Acetobacteraceae 科，Anaerobaculum 属及び

RFN20 属）25,29-31)，プロピオン酸酸化経路を有す

る Candidatus Cloacamonas 属 32)であった．投入

した吸着材以外の実験条件は同じであることか

ら，実験 2 の後における菌叢解析の結果（図 4）

の違いは，投入した各吸着材から溶出する物質に

影響を受けたものであると考えられる． 

 

４． まとめ 

本研究により，以下の知見が得られた． 

１）天然ゼオライト，竹炭及び活性白土を吸着材

として用いると，アンモニア性窒素濃度の減

少が見られたが，排水基準値以下までに低減

するためには，さらに吸着性能の高い吸着材，

あるいは吸着方法の開発が必要である．コー

ヒーかすを吸着材として用いた場合，本研究

では，消化液中に含まれる窒素成分の濃度減

少は見られなかった． 

２）排水処理工程に応じて菌叢が変化する様子を

確認できた．また，排水処理工程を経るごと

に多く存在していた菌の比率が低くなり，多

様性が見られるようになった． 

３）天然ゼオライト及び竹炭を投入した消化液で

Lactobacillus 属の存在比率が増加し，コーヒ

ーかすを投入した消化液では，コーヒーかす

からのカフェイン等の溶出が一因であると推

察される，存在比率の著しい低下が確認され

た． 
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