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　総　　説（特集）

1.　は じ め に

細胞は様々な元素で構成されているが，主要なものは
C，N，H，Oである。細菌細胞の化学式は経験的に様々
な組成比で構成され，CnHaObNc としてまとめられてい
る 1)。原核生物の細胞の化学式を考慮すると窒素の重量
パーセントは 6–15％の範囲で存在している。平均で人
はおよそ 6 g の窒素（104 mg 窒素 /kg/日 2)，体重 60 kg
で計算）を 1日のうちに取り込み排出している。取り込
まれた窒素化合物はタンパク質，アミノ酸，核酸等の原
料となる。窒素抜きで生物を語ることは出来ない。
ヒトや家畜が取り込む窒素化合物は，肥料に由来す
る。人類はハーバー ･ ボッシュ法の恩恵を得て，不活
性な窒素ガスから反応性窒素であるアンモニアの合成を
達成している。工業的に固定される窒素量は，2010年
で年間 1.2億トンにのぼると試算されており 3)，陸・海
のそれぞれの年間窒素固定量と同じオーダーである。工
業的に固定化される窒素量は，今後の人口増加と相まっ
て増加することが懸念されており，2100年には年間 1.6
億トンにのぼることが試算されている 3)。近年，農業分
野において適切な窒素肥料の施肥が推奨されており，窒
素利用効率の向上が実施されている。しかし，工業的な
固定を含めた人為的な窒素固定量は 2100年では年間
6.02億トンに到達することが予想され 3)，2010年（年間
4.73億トン）から 27％増大する。固定される窒素量の
増大は，微生物が窒素ガスへ変換するよりも多くの反応
性窒素が地球環境に蓄積されていくことを示唆してい
る。言い換えれば，反応性窒素が地上に残存してしまう
ことを意味している。ここに食糧生産と窒素に起因する
地球環境汚染のトレードオフを示す窒素ジレンマ 4) が生
じる。

窒素による水環境汚染は，地球環境が元の状態に復元
できない閾値である Planetary Boundary を超え，甚大な
地球環境問題の 1つとして取り上げられている 5,6)。ま
た EUにおいては，窒素汚染が生物多様性の減少に影響
を及ぼしており，Planetary Boundary で取り上げられて
いる窒素と並ぶ甚大な環境問題と密接にリンクしてい
る。したがって，地球上に過多に存在する反応性の窒素
化合物のマネジメントが，21世紀においてますます重
要になっている 7)。この観点より，我々の生活や産業活
動で排出している窒素化合物が集約される排水処理施設
の機能強化や省エネ化は重要な課題といえる。
本稿では，特に水環境の窒素汚染において End-of-

Pipe として作用している排水処理技術の現状を俯瞰す
るとともに，排水の省エネ化において新たなトレードオ
フとして立ちはだかる温室効果の極めて高い亜酸化窒素
（N2O）のマネジメントの重要性，窒素化合物を循環利
用するだけでなく，価値の高い物質へ変換させるアップ
サイクリング技術について説明したい。

2.　Anammox 細菌を用いた排水処理の現状

窒素化合物はアオコ・赤潮の発生による漁業被害と
いった水環境汚染を引き起こす原因となるため，その除
去は必要不可欠である。排水中の窒素を除去する際には，
酸素の供給が必須である。従来の硝化脱窒法においてア
ンモニアは，アンモニア酸化細菌（Ammonia-oxidizing 
bacteria; AOB）とアンモニア酸化古細菌（Ammonia-
oxidizing archaea; AOA）で構成されるアンモニア酸化微
生物（Ammonia-oxidizing microorganisms; AOM）により
亜硝酸に酸化される。このアンモニア酸化において，化
学量論的には 3.43 g-O2/g-N の酸素が必要になる（表 1）。
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さらに，生成される亜硝酸イオンは，亜硝酸酸化細菌
（Nitrite-oxidizing bacteria; NOB）により，1.14 g-O2/g-N
の酸素を消費して硝酸イオンに変換される。AOM およ
び NOBの酸化のためには合計で 4.57 g-O2/g-Nの酸素が
必要になる。近年，Nitrospira属の完全硝化細菌（Complete 
ammonia oxidizer; Comammox）が発見され，アンモニア
酸化・亜硝酸酸化の双方の反応を 1つの細菌で完結でき
ることが報告されている 8,9)。本稿では，これ以上の説
明は割愛するが，特徴に関しては他の総説を参照された
い 10)。排水処理の場合，酸素供給はブロワーを用いた曝
気により行われるが，曝気は運転コストの 45–75％を占
める最もコストがかかる工程である 11)。したがって，曝
気コストの削減が望ましい。
このようなエンジニアリングの観点から鑑みると，嫌
気性アンモニア酸化（Anammox）を用いた窒素除去プ
ロセスは省エネ・低コストであるといえる。独立栄養細
菌である Anammox 細菌による Anammox反応は，以下
の化学量論 12) でアンモニアおよび亜硝酸イオンを嫌気
条件で窒素ガスと硝酸イオンに変換させる。

1NH4
+ + 1.146NO2

– + 0.071HCO3
– + 0.057H+ → 

 0.986N2 + 0.161NO3
– + 0.071CH1.74O0.31N0.20 + 2.002H2O

この場合，従前の硝化脱窒法と比較して，アンモニアを
完全に酸化する必要は無い。したがって，部分的にアン
モニアを亜硝酸イオンに酸化させる部分硝化，後段の
Anammox 反応を用いた窒素除去，いわゆる部分硝化－ 
Anammox 法の場合，窒素除去に必要な酸素量は
1.71 g-O2/g-N であるため，63％の曝気コスト削減が期
待できる（表 1）。
省エネ・低コストの窒素除去のためには，部分硝化－ 

Anammox 反応を促進させる条件を創製することが肝要
である。具体的には，好気・嫌気的条件がそれぞれ必要
であり，2槽型・1槽型のどちらかのシステムが必要に
なる。1槽型の場合，バイオフィルムのような微生物の
凝集体の厚み方向で空間的に嫌気・好気部位を創製する
か，間欠曝気方式を導入して時間的に嫌気・好気条件の
期間を創製するか，どちらかが求められる。
部分硝化－Anammox 法において，窒素化合物や酸素
を巡る微生物群の共生・競合関係は複雑であり（図 1），
窒素化合物の変換に関連する微生物の活性を制御する必
要がある。ひとつの大きな課題は Anammoxプロセスの
前段である部分硝化における，AOM および NOB の増
殖を巡る競合である（Anammox を用いた窒素除去プロ
セスの場合，AOB の方が AOA に対して優占的なので，

以後 AOM は AOB として言及する。）。どちらの細菌群
も酸素を利用するため，酸素に対する親和性がキーとな
る。排水処理の分野において，AOB の方が NOB より
も酸素に対する親和性が高いことが報告されている 13)。
したがって，酸素供給を制御することにより AOB が優
先的に酸素を利用できる可能性があるが，例外もあ
る 14)。NOBを抑制する他の因子として遊離アンモニア・
遊離亜硝酸が挙げられる。pH，温度，アンモニウムイ
オン濃度または亜硝酸濃度により変化する遊離アンモニ
ア濃度 15)・遊離亜硝酸濃度 15) への感受性は，NOBの方
が AOB よりも高い。排水中のアンモニアや亜硝酸イオ
ン濃度が高くなると，NOB に対する AOB の相対活性
が高くなることにより，安定した部分硝化の達成が可能
である。筆者のグループでも，人工排水や半導体排水な
どによりこの現象を確認してきた 16,17)。また，水温に関
しては高温の方が AOB の増殖速度が NOB に比べて相
対的に高くなるため，温度が 30°C 以上になると部分硝
化の達成が容易になる 18)。これらの報告を鑑みると，下
水処理施設における嫌気消化の脱離液 19)，埋立地浸出
水 20)，産業排水 21) などに対しては，部分硝化の達成は
比較的容易で，部分硝化－Anammox 法の実用例が数多
くある 22)。
近年の Anammoxプロセスの潮流は，実下水施設（い
わゆる，下水処理のメインストリーム）への適用である
（図 2a）。図 2に示すサイドストリーム内に部分硝化－ 

図 1．窒素化合物をめぐる微生物群の代謝経路概観。
 点線：それぞれの窒素化合物の競合を示す。AnAOB：

Anammox 細菌；AOM：アンモニア酸化微生物；NOB：
亜硝酸酸化細菌；DN：脱窒細菌

 *AOBによる N2O生成および Comammox細菌の代謝経路
は記載していない。

表 1．化学量論的関係から見る部分硝化－Anammox法のメリット

硝化・脱窒 亜硝酸経由 
硝化－脱窒 a 部分硝化－Anammox法

硝化に必要な酸素量［g-O2/g-N］ 4.57 3.43 1.71
脱窒に必要な有機物量［g-COD/g-N］ 2.86 1.71 0.214b

生成汚泥量［g-VSS/g-N］c 1.19 0.73 0.14
a 硝化反応を亜硝酸で停止させて，亜硝酸経由で脱窒を行うことを想定して計算した。
b  Lotti et al.（2016） 12) の Anammox反応の化学量論式により生成する硝酸イオンを脱窒すること
を想定して計算した。

c 酢酸塩を電子供与体として生成汚泥量を計算した。
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Anammox 法の反応槽がある場合，これを種汚泥として
メインストリームに送る方法が検討されている 23)。ま
た，近年の Anammox細菌の生理生態解析により，当初
言われていた 11日 24) という長い倍加時間よりも短いこ
とが再認識され 25)，スタートアップの時間も当初の想定
よりも短くなることが期待できる。上記の理由により，
循環式硝化脱窒法を代替するプロセスとして部分硝化－ 
Anammox 法の適用が注目されている。メインストリー
ムの部分硝化－Anammox法を用いたプロセスは，A-Stage
といわれる有機物除去槽と B-stageといわれる部分硝化－ 
Anammox 法の窒素除去槽に分かれる（図 2b）。エネル
ギーを大量に消費する従来の硝化脱窒法に比べ，曝気量
と余剰汚泥の削減による低コスト化や，A-Stage に嫌気
処理を導入してメタンを回収するオプションもあり，創
エネも期待できる。
一方，メインストリームの部分硝化－Anammox 法で

は，窒素化合物濃度は数十 g-N/m3程度であり，脱離
液・産業排水の濃度範囲よりも 1桁低い。したがって，
調整できる遊離アンモニア・遊離亜硝酸濃度も低く，こ

れらを利用した NOB の活性抑制は望めない。また，下
水は年間を通して水温が変動し，冬場では硝化活性が劇
的に下がる温度領域（15°C 以下）になる。この温度領
域では，30°C 以上の温度領域とは逆に NOB の相対活
性が AOB に比べて高くなることから，部分硝化の達成
は困難である 26,27)。さらに，温度低下により Anammox
の活性は大幅に落ちる。下水処理のメインストリーム
における部分硝化－Anammox を達成するには寒冷地で
はまだ課題が多く，東南アジアなど熱地域での適用が
比較的進みやすいと考えられている。しかしながら，
200,000 m3/day のシンガポールにある下水処理施設に部
分硝化－Anammox を適用した際，これまでの観察に反
し，溶存酸素濃度を低下すると NOB の AOB に対する
相対活性が増大する結果が得られている 14)。長期運転に
より，バイオマス中に存在する NOB が Nitrobacter 属
から Nitrospira属に優占種がシフトすることが確認され
ており，長期運転により酸素に対する親和性が高い
NOB が増加することが不安定な部分硝化の原因となっ
ている。現時点ではメインストリームでの部分硝化－ 

図 2．部分硝化-Anammox 法の下水処理施設への導入：（a）サイドストリーム法のプロセス概要；（b）メインストリームに導入され
る A-Stage・B-Stageのオプション
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Anammox 法の実用化に至っておらず，安定運転にはま
だ課題が多い。

3.　亜酸化窒素の放出：窒素除去の高度化の弊害

部分硝化－Anammox 法は，窒素除去の省エネ ･ 低コ
スト化に貢献できるため，安定性の課題が解決されれ
ば，世界規模での普及展開が期待できる。一方，省エ
ネ・低コスト化と表裏一体になるのは温室効果ガスであ
る亜酸化窒素（N2O）の排出である。部分硝化は AOB
に対して NOB の活性を相対的に下げることにより亜硝
酸イオンを蓄積させるプロセスであるが，亜硝酸イオン
は N2O 生成の前駆体であるため，N2O 生成の温床とな
る。部分硝化－Anammox 法の後段を担う Anammox 細
菌は，その代謝経路に N2O 生成を保有しないが，前段
の部分硝化による N2O 生成量が非常に多いため，この
方法の N2O 生成の総量が従来の硝化脱窒法による N2O
生成の総量よりも多くなることが報告されている 28,29)。
つまり，窒素除去を行う水処理技術において，省エネと
N2O 排出の間にトレードオフが生じる。N2O の排出経
路は，AOB・AOA や脱窒細菌の生化学的な生成 30,31) の
みならず，アンモニア酸化の中間生成物であるヒドロキ
シルアミンを介する非生物学的な経路 32,33) も存在し，生
成を抑制することは容易ではない。N2O の生成経路に
関する最新の情報は，Steinの総説を参照されたい 34)。

N2O の排出削減を目指す際，N2O 生成を抑制する一
方，N2O 消費を加速させる戦略も有効である。水処理
における N2O消費に関しては，N2O還元を担う N2O還
元細菌の生理生態に関する研究が進められている。N2O
還元を担う細菌群の多くは脱窒細菌であり，脱窒細菌は
数ステップの脱窒反応を担う酵素群のカスケード反応を
進める。よって，最後の N2O還元反応が停止すると N2O
排出の原因となり得る。したがって，脱窒酵素である
亜硝酸還元酵素を有していない非脱窒性の N2O 還元細
菌の生理生態の解明が重要である。多くの非脱窒性の
N2O 還元細菌は，新たに分類された nosZ clade II タイ
プ 35,36) と報告されている。議論が分かれているが，
nosZ clade II タイプの非脱窒性 N2O還元細菌は N2Oに
対する親和性が高いことが報告されており 37)，非脱窒性
N2O 還元細菌の N2O シンクとしての利用が期待されて
いる 38)。

N2O還元細菌を用いた N2O削減技術の大きな課題は，
N2O 還元を担う N2O 還元酵素が酸素 39) や硫化水素 40) 
により容易に酵素活性を失う点にある。排水処理施設
は，排水の流量・濃度・温度変動が常に起こる極めてダ
イナミックな系である。したがって，これらの阻害因子
に対して耐性がある細菌群の獲得は N2O 削減に大きな
アドバンテージを有する。著者のグループが排水処理施
設から集積培養の後に獲得した nosZ clade II の脱窒性
N2O還元細菌である Azospira sp. 41) は，比較的高い溶存
酸素濃度でも N2O 還元能を示し，また，酸素曝露後，
再度嫌気条件に移せば N2O 還元活性の回復も早いこと
が見出された 39)。また，この細菌をゲルに包括固定した
際，ゲルにより酸素曝露の影響を低減可能であり，バル
ク液の溶存酸素濃度が高くなっても N2O 還元を進行さ
せることが可能であった 42)。排水処理施設の窒素除去プ

ロセスから排出される N2O は，今後さらに増加するこ
とが予想される 43)。N2O 還元細菌の生理生態に関する
基盤研究の深化や，ゲル固定化やオーグメンテーショ
ン 44) などの適用技術の開発・評価といった，双方の進
展が必要不可欠である。

4.　窒素除去から回収へ：微生物タンパク質の利用可能性

排水中に含まれる窒素化合物のマネジメントの新トレ
ンドとして，資源回収の技術が開発されている。その中
でも，エネルギー投資により排水中の栄養塩を無害化す
るのではなく，価値のある物質へ変換するアップサイク
リング技術の適用が検討されている 45)。このアップサイ
クリング技術では，水素を資化する水素酸化細菌を用
い，高濃度に窒素化合物をタンパク質として細胞内に蓄
積させる。微生物タンパク質として，タンパク質含有量
の高い微生物バイオマスを回収するコンセプトは，バイ
オリアクターを用いた水素酸化細菌 Sulfuricurvum spp.
を優占種とする微生物コンソーシアムの集積により有効
性が確認されている 46)。この集積培養では，水素・二酸
化 炭 素・ 空 気 を 混 合 し た ガ ス を 供 給 し，500–
1,200 mg-N/L のアンモニアを含む培地を供給し，半回
分培養や連続培養を行うことで達成されている。その結
果，Sulfuricurvum spp. を優占種とする集積バイオマス
から回収されたタンパク質の割合は，魚粉や大豆粕に含
まれるタンパク質の割合より高く，良質なタンパク源と
して期待されている。畜産業や食品系の産業排水に含ま
れる窒素濃度は，下水に対して 1–2桁高いため，これら
の排水由来の窒素化合物を微生物タンパク質として転換
できれば，家畜飼料として供給する窒素リサイクル技術
の確立につながる。このようなコンセプトは，飼料・食
料問題が顕在化している 21世紀において，極めて有用
である。近年の実現可能性に関する研究では，微生物タ
ンパク質の製造システムの適切な利用により，農業地か
ら流出する窒素の地下水や水圏環境への流亡を抑え，温
室効果ガス排出量の削減にも貢献できることが試算され
ている 47)。高濃度にタンパク質を蓄積できる細菌種の探
索，バイオリアクターの運転条件の最適化，ライフサイ
クルコスト・必要エネルギー・温室効果ガスの試算と
いった，基礎研究から社会実装化までを継ぎ目無く行う
ことが今後求められる。

5.　お わ り に

21世紀の人口増加に伴う食糧生産の増加は，より多
くの反応性窒素を地球環境に残存させる要因となった。
人類はこれまでにない窒素過多な環境下で生存してお
り，適切な窒素マネジメントは必須である。窒素の削
減・回収技術を実施する際，（1）食料生産と環境汚染，
（2）排水処理の省エネ化と温室効果ガスの排出，（3）
アップサイクリング技術の確立とコストといった，3つ
のトレードオフに直面する。これらのトレードオフを打
破する方法論の確立，もしくはトレードオフを甘受しつ
つも最適な解を導いていく必要がある。
本稿で紹介した技術は，水処理において実用化が期待
されるごく一部のものである。本稿で紹介していない技



41排水処理システムの進展から見る窒素マネジメントの現状と課題

術も含め，既存技術が全て新技術に取って代わることは
まずないと考える。水処理を行う場所の気候，排水組
成，負荷変動等，その特性はケースバイケースであり，
新技術がぴたりと当てはまることが無いからである。窒
素マネジメントのみならず，水処理に関して重要と考え
られることは，様々な技術のメリット・デメリットを理
解し，条件に応じて適切なものを吟味・選択することで
ある。そのために，新技術の開発と実現可能性を含めた
性能評価を包括的に進めていくことが必要不可欠であ
る。微生物学や環境バイオテクノロジーに携わる研究者
と，プロセス工学が専門の研究者・技術者との垣根を越
えた連携を期待したい。
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