
41

広島県立総合技術研究所保健環境センター研究報告，No. 16，p41−44，2008

緒　　　言

　瀬戸内海に位置する広島湾は閉鎖的な内湾で，湾奥は
化学的酸素要求量（COD）の環境基準は未達成の状況
にあり［1］，夏季には底層で恒常的に貧酸素水塊が出現
している富栄養化水域である［2］．富栄養化が容易に解
消しない要因として栄養塩類が内部生産→生産された有
機物の沈降→分解→堆積→底泥からの溶出→内部生産と
いう海水中内での循環系の中で繰返し利用されるためで
ある［3］．
　広島湾では干潟に比べ沿岸域海底での脱窒速度が高
く，季節的には夏季から秋季に高いことが認められてい
る［4］．しかし，この時期は貧酸素化により底泥からの
溶出した窒素源がほぼすべてアンモニア態窒素として底
層に存在する．このため，効率的な脱窒を引き起こすに
はアンモニア態窒素を硝酸態窒素に変換（硝化）する必
要がある．そこで，富栄養化防止の一技術としての海底
における脱窒手法について基礎データを得る目的で脱窒
条件，すなわち硝化の最適条件を見出すための硝化実験
と脱窒速度に及ぼす溶存酸素濃度および硝酸態窒素濃度
の影響の検討を行った．

方　　　法

１　硝化実験
　実験は 2004 年８〜 11 月に広島湾内に存在する江田島
湾から HR 型不かく乱採泥器により採取したコア泥を用
いた．採取したコア泥の表層から５cm 程度を円筒形ガ
ラス容器（50φ，高さ 150mm）に移し，コア泥上にア
ンモニア態窒素（NH4-N）濃度 0.5mg/l を含む現場底層
水約 150ml を注ぎ込み，実験試料とした．NH4-N 濃度
0.5mg/l は広島湾の夏季底層に見られる無機態窒素の最
大濃度に近い値として設定した．温度は広島湾の貧酸素
水塊発生時期の夏季を想定し，20℃と 25℃の２条件に
設定した．DO 濃度の影響を見るため，DO 濃度は 0，4，
7，15，30mg/ の５条件とし，各試料の上層水に底泥が
巻き上がらないように連続曝気し，約２週間暗所で培養
した．この間ほぼ毎日上層水を採取し，無機窒素三態

（NH4-N，NO2-N，NO3-N）の経時的変化を測定した．実
験は 20℃について６回，25℃について２回行った．なお，
実験は各試料について２回繰返し行い，解析にはその平
均値を用いた。無機窒素三態はオートアナライザー（ブ
ラン・ルーベ社 TRAACS2000）で測定した．

２　脱窒に及ぼす影響実験
　実験は 2005 年８〜 11 月に行った．前述の硝化実験と
同様に江田島湾から採取したコア泥を円筒形ガラス容
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　広島湾では夏季の貧酸素水塊発生時期，底泥からの溶出により海底層へ窒素が蓄積し，富栄養化の要因の一
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濃度との間にはそれぞれ有意な相関があることが認められた．脱窒速度を目的変数，DO 濃度と NO3-N 濃度
を説明変数にした重回帰分析を行った結果，Y＝0.053×a＋9.2×b＋0.65（Y：脱窒速度（mgN/㎡ /d），a：現
場の DO 濃度（mg/l），b：現場の NO3-N 濃度（mg/l））の重回帰式が得られ，脱窒速度は NO3-N 濃度に依存
していることが分かった．
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器にとり，コア泥の上層に NH4-N 濃度を 0.5mg/l に調
整した現場底層水約 150ml を注ぎ込み実験試料とした．
温度条件は 25℃の元で，DO 濃度条件を 0，4，7，15，
30mg/l に設定したガスを各試料の上層水に約 10 日間連
続曝気し，それぞれ硝化により生成した NO3-N 濃度を
求めた．次に上層水を取り除き，生成した NO3-N 濃度
に調整した海水をコア泥上に注ぎ込みアセチレン阻害法
により脱窒速度を測定し，硝化から脱窒までの一連の過
程における脱窒速度を測定し，脱窒速度におよぼす DO
濃度および NO3-N 濃度の影響を調べた．実験は各試料
について２回繰返し行い，解析には平均値を用いた．ア
セチレン阻害法は清木らの方法によった［4］．生成した
N2O はガスクロマトグラフィーにより測定した．ガス
クロマトグラフィー測定条件を表１に示す．

結果と考察

１　硝化実験
　広島湾では貧酸素水塊が発生する時期は７〜９月で
あることが明らかとなっており［2］，この時期，底泥
から溶出した窒素源は底層水中ではほとんど NH4-N の
形態で存在するため，効率的な脱窒を引き起こすには
NH4-N から NO3-N への硝化が必要である．そこで，最
適な硝化条件を探るため，硝化におよぼす温度，DO 濃
度の影響を検討した．図１に一例として 20℃で行った

表２　DO 濃度および温度条件と硝化速度

DO 濃度（mg/l） 0 4 7 15 30

実験系（20℃）

RUN Ⅰ 0.001 0.017 0.023 0.025
RUN Ⅱ 0.015 0.039 0.039
RUN Ⅲ 0.027
RUN Ⅳ 0.010 0.040 0.021
RUN Ⅴ 0.000 0.011 0.037 0.032 0.042
RUN Ⅵ 0.001 0.031 0.047

平均 0.001 0.012 0.032 0.032 0.034

実験系（25℃）
RUN Ⅶ 0.049 0.039 0.038
RUN Ⅷ 0.001 0.017 0.038 0.045

平均 0.001 0.017 0.038 0.039 0.042

表１　ガスクロマトグラフィー測定条件

機種 島津　GC-5A
カラム 2.6mmΦ× 2m
充填剤 ガスクロパック 54
カラム温度 60℃
キャリアーガス 高純度窒素
ガス流量 40ml ／ min
検出器 ECD（240℃）

図１　無機窒素三態（DIN）の経時変化（20℃）
○：硝酸態窒素　  ▲：アンモニア態窒素　  ■：亜硝酸態窒素
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態窒素のほとんどが NH4-N として存在する．このため
効率的な脱窒反応を得るには DO 供給により硝化を引き
こす必要がある．そこで，硝化から脱窒までの一連の過
程における脱窒速度を測定し，脱窒速度におよぼす DO
濃度および NO3-N 濃度の影響を検討した．
　図３に脱窒速度と DO 濃度との関係を示す．図３から
脱窒速度と DO 濃度との間には相関係数 r＝0.99（n＝5）
となり，危険率 0.5％で有意な相関が認められた．また，
図４に示すように脱窒速度と NO3-N 濃度との間にも r
＝0.98（n＝5）の有意な相関が得られた．図５は DO 濃
度と硝化により生成した NO3-N 濃度との関係を見たも
ので，濃度は DO が 10mg/l までは直線的に増加し，以
降 30mg/l までは漸次的に増加となる関係を示した．こ
こで，脱窒速度，DO 濃度，NO3-N 濃度の関係を見るた
め，脱窒速度を目的変数，DO 濃度と NO3-N 濃度を説
明変数にした重回帰分析を行った．その結果，Y＝0.053
×a＋9.2×b＋0.65（Y：脱窒速度（mgN/㎡ /d），a：現
場の DO 濃度（mg/l），ｂ：現場の NO3-N 濃度（mg/l））
の重回帰式が得られ，重相関決定係数 r2＝0.992 である
ことから，この重回帰式により脱窒速度の 99％を説明
していることを示した．また，脱窒速度は NO3-N 濃度

実験における無機態窒素の経時変化を示す．DO 濃度が
0mg/l の場合を除くと時間の経過とともに NH4-N の減
少と NO3-N の上昇が見られ，NH4-N → NO3-N への硝化
が起きていることが認められた．８回の実験系から硝化
に要する日数は約７日であることが分かった．硝化速
度は図１の NO3-N 濃度について初日から最大濃度に達
するまでの期間を最小二乗法により算出し，その結果
を表２に示す．表２から DO 濃度が 0mg/l の場合の硝
化速度は 0.001mgN/l/d で，硝化はほとんど起こらず，
DO 濃度 30mg/l において 20℃，25℃でそれぞれ最大の
0.034mgN/l/d，0.042mgN/l/d を示した．
　図２に硝化速度と DO 濃度との関係を示した．図２か
ら硝化の最適条件は温度 25℃のとき DO 濃度 10mg/l 以
上であることが認められ，酸素供給による現場での脱窒
手法を適用する際には底層の DO 濃度を 10mg/l 以上に
なるように酸素を供給することが必要であることが認め
られた．

２　�脱窒に及ぼすDO濃度およびNO3-N 濃度の影響実
験

　前述のように貧酸素水塊の発生水域では底層には無機

図２　硝化速度と温度および DO 濃度との関係

図３　脱窒速度と DO 濃度との関係

図４　脱窒速度と NO3-N 濃度との関係

図５　DO 濃度と硝化により生成した NO3-N 濃度との関係
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に依存していることが明らかとなった．

　なお，この研究は横断研究「広島湾流域圏環境再生研
究〜太田川から広島湾までの自然再生をめざして〜」（広
島県，平成 16 年度〜 18 年度）の一環として実施したも
のである．
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