
Vol. 35  No. 1（2012） 19

2段組：三校

水環境学会誌　Journal of Japan Society on Water Environment  Vol.35, No.1, pp.19-26 （2012）
〈ノート―Note〉

     Power  G eneration by and  M icrobial  C ommunity  S tructure in  
M icrobial  F uel  C ell  T reating  A nimal  W astewater

＊     Graduate School of Agricultural Science , Tohoku University, 232-3, Yomogida, Naruko-onsen, Osaki, Miyagi 989-6711, Japan
 ＊＊     River Basin Research Center, Gifu University, 1-1 Yanagido, Gifu 501-1193, Japan

  Osamu ICHIHASHI ＊, ＊＊, ¶ ,  Nozomi YAMAMOTO ＊    and Kayako HIROOKA＊＊   

    ＊　東北大学大学院農学研究科　〒989-6711　宮城県大崎市鳴子温泉字蓬田 232-3 複合生態フィールド教育研究センター
  ＊＊　岐阜大学流域圏科学研究センター　〒501-1193　岐阜市柳戸 1-1
  ¶　連絡先：ichihasi@gifu-u.ac.jp

 Abstract
  Two identical air-cathode single-chamber microbial fuel cells (MFCs) were operated with two different types of 

animal wastewater. The result showed that the MFC with swine wastewater showed 831  mW•     m  -  2    of power density, 

while that with dairy wastewater showed 59  mW  •     m  -  2 . It was shown that the microbial community structures on anode 

of both reactors were different. The most dominant bacteria on the anode of the MFC with swine wastewater were 
relative to members of phylum Acidobacteria and that on the anode of the MFC with dairy wastewater were relative 
to members of phylum Proteobacteria. The dominant species on the anode were different from those of influent 
wastewater and from cathode microbes. In the MFC with swine wastewater, a large amount of precipitation was 
observed on the surface of the cathode. The main components of the precipitation were phosphorous and magnesium, 
and calcium was also contained.

  Key  words  : Microbial fuel cell; Animal wastewater; Microbial community analysis; Phosphorous precipitation

    畜産廃水を用いた微生物燃料電池における発電と微生物群集構造

1．はじめに

      畜産では大量の家畜排泄物が発生する。日本だけで毎
年 9000万トンもの家畜糞が発生している  1） 。環境汚染
を防ぐためにはこれらを処理する必要があるが，家畜
排泄物の処理には大量のエネルギーが必要である。例
えば活性汚泥法で処理した場合，炭水化物 1 kg当たり
1 kWhのエネルギーを必要とする  2） 。

  一方で，廃水が潜在的に持つエネルギーは，その廃水
を活性汚泥法によって処理するために必要なエネルギー
の約 9.3倍以上  3） という推定があるほど高く，これを回
収・利用することは循環型社会の形成を目指す上で重要
である。廃水処理におけるエネルギー回収技術としては，
メタン発酵や水素発酵といった嫌気性処理に関する研究
が進められている。特にメタン発酵は近年の環境問題へ
の関心の高まりから，政府の補助のもと普及が進められ
ている。しかし，メタン発酵は回収したバイオガスを電
力として利用するために発電機を必要とする上，バイオ
ガスに含まれる硫化水素  4） の除去のためにガスの前処理
が必要である。またガス爆発や，硫化水素による中毒な
ど，安全面でも課題を抱えている。

  微生物燃料電池（MFC）は，微生物が有機物を分解

した際の余剰の還元力を電気として取り出すシステムで
ある。カルノーサイクルの制限を受けないため，理論
エネルギー効率は化学燃料電池と同様に 70％以上と高
く  5） ，エネルギーの電力利用を前提とした場合，メタン
発酵等に発電機を組み合わせる方法に比べて有利であ
り，将来のエネルギー回収技術として期待されている。

  しかし，これまでのMFCにおける廃水処理に関する
研究は人工基質を用いておこなったものが多く  6） ，実廃
水で運転した場合の知見は乏しい。実廃水は人工基質に
比べて多様な物質を含み，また廃水そのものに多くの微
生物を含む。そのため，実廃水を用いた廃水処理リアク
ターでは人工基質による運転に比べて内部の微生物群集
の構造や相互関係が複雑になり，また人工基質では顕
在化しなかった現象が起こる可能性がある。そのため，
MFCの実用化に向けて，実廃水を用いた運転の知見が
必要となる。実廃水の中でも，畜産廃水に関する知見は
とりわけ少なく，Minら  7） が養豚廃水での運転を試みた
のがほぼ唯一の報告である。そこで本研究では，養豚廃
水と酪農廃水の二種類の畜産廃水を用いてMFCの運転
をおこない，発電能力や有機物除去能力また系内の微生
物群集構造について調べた。

   市　橋　　　修＊，＊＊，¶ 山　本　　　希＊   廣　岡　佳弥子 ＊＊
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2．    方法

    2.1　実験条件
    2.1.1　リアクター
  二台の同一の一槽型エアカソードMFCを運転した。

 Fig. 1 にリアクターの構造を示す。リアクターの容量は
350  mL で，アノードは 8 cm×10 cm，厚さ 20 mmのカー
ボンフェルト（SG-222：大阪ガスケミカル）2枚を重ね
たものに炭素棒（市販の単 4マンガン電池を分解して取
り出したもの）を挿して用いた。エアカソードはカー
ボ ン ペ ー パ ー（Toray Carbon Paper TGP-H- 120, Tefl on 

treated: 5％ wt. wet proofi ng　東レ株式会社）を Chengら  8）

 の手法に従って，リアクターの内面側は白金触媒でコー
ティング（0.5 mg  platinum  ･  cm  -  2  ）し，外面側は PTFEを
塗布して空気拡散層となるようにした。エアカソードの
投影面積は 50 cm 2 （7.1 cm×7.1 cm）であった。これら
のMFCリアクターの運転は 72日間に渡って 20℃の恒
温室内でおこなった。それぞれ養豚廃水と酪農廃水を基
質として与え，1－ 10日おきに，養豚廃水を基質とした
リアクターからは 30    mL ，酪農廃水を基質としたリアク
ターからは 60  mL の内部混合液を引き抜き，同量の新
しい廃水を流入させた（HRT：養豚廃水 11.7－ 117日，
酪農廃水 5.8－58日）。廃水の引き抜きは 2枚のアノー
ドの間，流入はカソードの反対側から行った（ Fig. 1  ）。
槽内の攪拌は行わなかった。リアクター上部には空間が
あり，完全な嫌気状態ではなかった。外部抵抗は 10Ω
とした。

  上 記の二台の運転終了後，養豚廃水の系のリアクター
のみ追試運転をおこなった。リアクターの構造と運転条
件は同一とし，運転期間は   60  日とした。 
    2.1.2　廃水と植種汚泥
  養豚廃水は宮城県にある養豚農家から採取した。酪農

廃水は東北大学大学院農学研究科附属複合生態フィール
ド教育研究センター内の乳牛畜舎から採取した。両廃
水は，0.7 mmのメッシュでろ過した後，ポリ瓶に入れ
4℃の冷蔵庫で保管した。リアクターへの基質としてポ
リ瓶から取り出す前には，瓶内をよく撹拌して均一にし
た。養豚廃水は 58日，酪農廃水は 28日目に保管した最
初のポリ瓶（SW1，DW1 ）を使いきり，2本目（SW2，
DW2 ）を同様に採取して用い，その使用中に運転を終
えた。両リアクターのアノードの植種微生物源には，本

実験で用いたのと同じ酪農廃水を処理している膜分離型
活性汚泥リアクターの活性汚泥を用いた。

  養豚廃水の追試運転時は，同様の方法を用いて新たに
養豚廃水（SW3 ）を採取・保存し，運転に用いた。また，
この運転では微生物の植種をおこなわなかった。
    2.1.3　分析方法
    2.1.3.1　化学分析
  養豚廃水，酪農廃水，およびリアクター内部液を採取
し，水質分析に供した。内部液は基質入れ替え時に引き
抜いた液，および基質投入後サンプルとして，基質入
れ替えの約 2時間後に，基質引き抜き口から採取した
ものを用いた。水質分析用のサンプルは，全て 0.45 µm

のフィルター（DISMIC 25CS045AN, ADVANTEC MFS, 

INC）でろ過したあと，分析に供した。Standard Methods 

（method 5220D） 9） に従って，HACH COD system（HACH 

Company）を用いてこれらのサンプルの COD Cr を測定
した。電気伝導度は，上記のろ過サンプルを電気伝導度
計（B- 173，堀場製作所）で測定した。また，一部のサ
ンプルはろ過せずに後述する PCR-DGGEに用いた。

  さらに，追試運転における養豚廃水（未濾過），およ
び風乾させたカソードから析出物の一部を薬さじで掻き
取ったものに関しては，塩酸と硝酸を用いた加熱分解後，
ろ過により残渣を除き，ICP発光分光分析法（OPTIMA 

3300DV，Perkin Elmer）で P，Mg，Ca濃度の測定を行った。
    2.1.3.2　電力とクーロン効率
  電池の電圧はデータ自動収集能力を持つデジタルマル
チメータ（midi LOGGER GL200A, グラフテック株式会
社）で行った。電流と電力密度は    

,I
R
E

P
A
IE

= =

に従って求めた。ここで， I ：電流（A）， E ：電圧（V），
 P ：電力（W）， R ：抵抗（Ω）， A ：はアノード投影面積
（m 2  ）である。クーロン効率は，Minら  7） の方法と同様に，
電流生産量と溶解性 COD Cr の減少量から求めた。電荷
Qと COD Cr の関係は，

V 2# #COD
Q

F
16

Cr#T
=

    に従って求めた。ここで， Q ：電荷（c）， F ：ファラデー
定数 96485（ C  ･  mol  -1  ） ，ΔCOD Cr  ：リアクター内の減少
COD Cr 濃度（ g  ･  L  -1  ） ， V ：リアクター容積（L）である。

  最大電力密度は 42日目に測定し，1－2000Ωの間で
外部抵抗を変化させ，その時の電圧から計算によって求
めた。
    2.1.3.3　PCR-DGGE
  運転開始 59日目に両リアクターのアノードの一部

（0.5 cm× 0.5 cm× 0.5 cm程度）を切り取り，DNA抽
出に供した。同じ日にカソードバイオフィルムを薬匙で
掻き取って集め，これも DNA抽出に供した。また，リ
アクター内部液（59日目），養豚廃水，酪農廃水，種汚
泥は0.5－1.5 mLを12000 rpmで10分遠心分離し，ペレッ
トを DNA抽出に供した。DNAの抽出には，PowerSoil 

DNA Isolation Kit（MO BIO Laboratories, Inc., Carlsbad, 

CA）を用い，滅菌した TE buffer（10 mM Tris-HCl，
1 mM EDTA）100  µL に溶出した。抽出 DNAを鋳型とFig. 1   Schematic design of MFC reactor.
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して PCRをおこなった。プライマーには真正細菌 16S 

rRNA遺伝子の V6-V8領域を含む 968fGC- 1401rのプラ
イマーセット  10） を用いて，iCycler（Bio-Rad laboratories 

Inc., USA）で増幅した。PCR反応液の組成は 1×Ex 

Taq™ Buffer，dNTP Mixture（各 0.2 mM），BSA（ウシ
血清アルブミン）0.1 µ g  ･  µ  L  -1 ，各プライマー 0.25 µM，
TaKaRa Ex Taq™1.25 U（タカラバイオ株式会社，滋賀），
鋳型 DNA 0.5 µ   L とし，滅菌超純水で全量を 25 µ L とし
た。PCR反応条件は 95℃ 2分の熱変性後，94℃ 30秒（変
性），57℃ 30秒（アニーリング），72℃ 40秒（伸長）を
35サイクル行い，最後の伸長反応は 72℃で 5分行った。
PCRは同一 DNA溶液から 3回行い，その後の試験に用
いた。

  PCR産物は1.2％アガロースを用いた電気泳動（100 V，
30 min）で増幅を確認した後，変性剤濃度勾配ゲル電気
泳動（DGGE）に供した。DGGEには，Dcode Multiple 

system（Bio-Rad）を用い，同社のプロトコルに準拠した。
DGGE条件は，ゲル濃度 6％・変性濃度勾配 30－60％・
60℃・100V・8時間とした。ただし変性剤濃度 100％とは，
7M尿素・40％ホルムアミドに相当する。

  電 気 泳 動 後，GelStar® Nucleic Acid Stain（Lonza 

Rockland, Inc.）で約 15分間染色し，Printgraph（アトー
株式会社）で泳動像を確認後，CCD video camera module

（アトー株式会社）で撮影した。ゲル中で明確なバンド
については，滅菌カッターナイフで切り出し，80 µ L の
滅菌 TE bufferに浸して 4℃で overnight保存し，DNA溶
液を得た。この DNA溶出液 1  µ  L をテンプレートとして
プライマー 968f/1401rを用いて PCRを行った。PCR産
物は増幅を確認した後 ExoSAP-IT®（USB Corporation）
で精製した。シーケンシング反応は精製 DNA溶液 0.5

－1.0 µ   L をテンプレートとし，プライマー 968f/1401rと
BigDye® Terminator Cycle Sequencing Kit v1.1（Applied 

Biosystems Inc.）を用いて行った。反応液はエタノール
沈殿を行い，精製した後 Hi-Di™ Formamide（Applied 

Biosystems Inc.）12 µ   L に 溶 解 し ABI PRISM® 3130xl  

Genetic Analyzer（Applied Biosystems Inc.）を用いて塩
基配列を決定した。DGGEバンドから決定した塩基配
列の近縁種の検索は DNA Databank of Japan（DDBJ）の
BLAST WWW system（http://www.ddbj.nig.ac.jp/search/

blast-j.html） 11） を用いて行った。

        3．結果および考察

    3.1　畜産廃水からの発電
  畜産廃水を用いた MFCリアクターの電圧の変化を

 Fig. 2 に示す。最初の 27日間，養豚廃水を用いた系で
は電圧が変動しながら徐々に上昇した。28日目以降，
最大電圧が約 250 mVに達し ， 以降は最大電圧の上昇が
見られなくなり ， ほぼ安定した。一方，酪農廃水を用い
たMFCリアクターでも最初の 30日間で最大電圧の上
昇が確認されたものの，その上昇速度は養豚廃水の系に
比べて小さく，最大電圧は 35 mV程度であった。

  運転 42日目の各リアクターの分極曲線および電力密
度曲線を  Fig. 3 に示す。養豚廃水を用いた系での最大電
力密度は 831  mW  ･  m  -  2 （R＝10Ω）で，酪農廃水を用い
た系では 59  mW  ･  m  -  2 （R＝200Ω）であった。

  人工基質を用いたリアクターでは有機物濃度を数百か

ら 1000  mg  ･  L  -1 程度の範囲で運転を行うケースが多い  6）

 が，本研究における養豚廃水の溶解性 CODはこの値の
数十倍であった（ Table 1  ）。これは，養豚廃水のリアク
ターの高い発電能力の原因のひとつであったかもしれな
い。有機物濃度がMFCの発電能力に影響を与えること
はよく知られている。Liuら  12） は，酢酸を基質としたエ
アカソード一槽型リアクターにおいて基質濃度をさまざ
まに変えて電力密度の測定を行い，電力密度は基質濃度
に対して飽和関数の形になったと報告している。

(a)   MFC with swine wastewater

(b)   MFC with dairy wastewater

Fig. 2  Voltages generated by the MFC reactors (external 
resistance:10Ω). The days when influent wastewater was 
added into the MFC reactor was indicated by arrows.

Fig. 3  Polarization and power density curves. The data of each 
plot was measured on 42 day, after addition of substrate.

(a) MFC with swine wastewater 

(b) MFC with dairy wastewater

V
ol

ta
ge

 (m
V

)
V

ol
ta

ge
 (m

V
)

P
ow

er
 (m

W
m

-2
)

P
ow

er
 (m

W
m

-2
)

Current (mA m-2)

Current (mA m-2)

Pmax

Pmax

(a)   MFC with swine wastewater

(b)   MFC with dairy wastewater
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解性 CODの除去率は 89％と，高い有機物除去率を示し
た。一方，酪農廃水では 69％と，やや低い値であった。

  59日目と 64日目のリアクター内部液の溶解性 COD

濃度および電圧データから，クーロン効率を求めた
（ Table 4  ）。クーロン効率は養豚廃水の系で 30％，酪農
廃水の系で 38％であった。先行研究におけるクーロン
効率は，人工基質を用いた場合は高いもので 81～98％
程度，実廃水を用いた場合は 3.6～20％程度であり  14） ，
本研究で得られたクーロン効率は，人工基質に比べると
低いものの，実廃水としては高かった。Minら  7） は養豚
廃水を用いて本研究と同様に溶解性 CODの減少量から
クーロン効率を求め ， 8％であったと報告しており，本
研究での養豚廃水リアクターは，Minらのものに比べて
高いクーロン効率を示した。一般的にクーロン効率が低
くなる原因として，系内での電子生産微生物以外の微生
物による有物消費の可能性が指摘されている。Heら  15）

 は，クーロン効率 0.7－8.1％のMFCにおいて，有機物
除去の 35－58％がメタン生成古細菌の活動に由来する
ものであったと報告している。
    3.3　PCR-DGGE
  それぞれのリアクターのアノードとカソード上のバ
イオフィルム，リアクター内部液，および流入させて
いた廃水を試料とした PCR-DGGEの結果を  Fig. 4 に示
す。さらに，それぞれの試料の主要な DGGEバンドを
切り出し塩基配列の解読後に相同性検索を行った結果を
 Table 5 に示す。

  廃水中の電気伝導度もまた，MFCの発電力に影響を
与える因子である。電気伝導度が低いと内部抵抗が大き
くなり，発電力が低くなることが知られている。内部抵
抗とは，外部回路に取り付けた抵抗成分以外の抵抗のこ
とであり，電池の場合は電池そのものがもつ抵抗のこと
を意味する。Liuら  13） はリン酸濃度 100ｍMのMFCに
100 mMの NaClを添加することにより，イオン強度を
100 mMから 200 mMに上げることで内部抵抗が 161Ω
から 91Ωに大きく低下したが，イオン強度が 400 mM

になるまで NaClを添加しても 79Ωまでしか低下しな
かったと報告している。本研究における内部抵抗を分極
曲線の傾きから求めたところ，養豚廃水の系で 9Ω，酪
農廃水の系では 292Ωであった。また，リアクター内部
液の電気伝導度は，養豚廃水では約 20  mS  ･  cm  -1 ，酪農
廃水で約 1  mS  ･  cm  -1 であった（ Table 2  ）。100 mMリン
酸緩衝液，およびそれに 100 mM NaClを添加した場合
の電気伝導度はそれぞれ，1.1  mS  ･  cm  -1 ，1.9  mS  ･  cm  -1 で
ある。廃水の電気伝導度が内部抵抗に寄与する度合いは
リアクターの形状によって異なるため，一概に比較はで
きないものの，養豚廃水の電気伝導度が高かったことが，
養豚廃水リアクターにおいて内部抵抗が小さかったこと
の一因であると考えられる。
    3.2　有機物濃度の変化とクーロン効率
  運転 59日目に基質を投入した後から次の基質投入を

する直前の運転 64日目までにおける，溶解性 COD除
去率を  Table 3 に示す。養豚廃水を用いたMFCでは溶

retawetsawyriadretawetsaweniws
SW1  

(day1- 58) 
SW2  

(day59-72) 
DW1  

(day1-28) 
DW 2  

(day29-72) 
SCOD (mg L-1) 26500 39000 740 800 

Table 1   Soluble COD (SCOD) concentration of the animal wastewaters.

 MFC with swine wastewater MFC with dairy wastewater 
day59  day64 day59 day64 

EC (mS cm-1)  19.3 19.5 1.06 0.79 

Table 2   EC of the liquid in MFC.

 MFC with swine wastewater MFC with dairy wastewater
Influent SCOD 

on day 59 (mg L-1) 
00800093

Effluent SCOD 
on day 64 (mg L-1) 

0520024

9698)%(lavomeRDOCS

Table 3  SCOD removal efficiency from day 59 to day 64. Day59 was the date of wastewater additon and 
day64 was 5days after wastewater addition.

retawetsaweniwshtiwCFM MFC with dairy wastewater 
day59  day64 day59 day64 

SCOD of the liquid in MFC 
( mg L-1) 11100 4200 570 250 

Generated electric charge (C) 0150098

Coulombic Efficiency (%) 8303

Table 4   Coulombic effi ciency from day 59 to day 65.
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Table 5  Sequence analysis of the DGGE-band( SW1:swine wastewater1, SW2:swine wastewater2, SW-MFC–A:swine wastewater MFC 
Anode, SW-MFC–C:swine wastewater MFC Cathode, SW-MFC-IL:swine wastewater MFC internal liquid, DW1:dairy wastewater1, 
DW2:dairy wastewater2, DW-MFC-A:dairy wastewater MFC Anode, DW-MFC-C:dairy wastewater MFC Cathode, DW-MFC-IL:dairy 
wastewater MFC internal liquid, AS:activated sludge for inoculation).

(a)   MFC with swine wastewater (b)   MFC with dairy wastewater and inoculated sludge

Fig. 4  PCR-DGGE profi le of amplied 16S rDNA fragment by universal primer set (341f-907r). Samples shown are SW1 (swine wastewater1), 
SW2 (swine wastewater2), SW-MFC–A (swine wastewater MFC Anode), SW-MFC–C (swine wastewater MFC Cathode), SW-MFC-
IL (swine wastewater MFC internal liquid), DW1 (dairy wastewater1), DW2 (dairy wastewater2), DW-MFC-A (dairy wastewater MFC 
Anode), DW-MFC-C (dairy wastewater MFC Cathode), DW-MFC-IL (dairy wastewater MFC internal liquid), AS(activated sludge for 
inoculation). All samples were amplifi ed in triplicate.
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6.7％（1.67  mmol  ･  g  -1  ）含まれていた。また，このとき
の流入養豚廃水（SW3 ）中の各成分の濃度は，リンが
740  mg  ･  L  -1 （23.9 mM），マグネシウムが 300  mg  ･  L  -1

 （24.7 mM），カルシウムが 740  mg  ･  L  -1 （18.5 mM）であっ
た（ Table 6  ）。MFCの人工基質においては 100 mM程度
のリン酸が与えられることが多く，本研究における養
豚廃水中のリン濃度がその 1/4程度しかないにも関わら
ず，高濃度のリンを含む物質が析出したことは，リンの
濃度ではなく，養豚廃水に含まれる対イオンの濃度が析
出に影響した可能性を示唆している。

  Jeremiasseら  27） は，MFCと同様の原理を用いた廃水か
らの水素生産法であるMEC（微生物電解セル）において，
2槽式のバイオカソードにリン酸カルシウムが析出した
と報告し，カソード反応によってプロトンが消費された
結果，カソード近傍の pHが局所的に上昇したために析
出が起こったと結論づけている。また，田中ら  28） は電極
反応による局所的 pH上昇を利用した，廃水からのリン
回収について報告している。彼らは養豚廃水の活性汚泥
二次処理水に電極を差し込んで外部電源を用いて電圧を
かけ電流を流した結果，主に P，Ca，K，Mg，Siを含
む析出物を電極に回収した。そして，Caの割合が多かっ
たことからヒドロキシアパタイト（HAP，Ca 10 （PO 4  ） 6 
（OH）  2  ）が析出物の主成分であり，窒素含有率が低かっ
たことから，MAPの生成はわずかで代わりに第三リン
酸マグネシウム（Mg 3 （PO 4  ） 2  ）の結晶が生成した可能性を
指摘している。

  MFCでも発電に伴って，カソードで酸素還元反応が
起こってプロトンが消費され，pHが上昇すると考えら
れている  29） 。従って，本研究でもこの pHの局所的上昇
によって，塩が析出したと考えられる。

  HAPの理論的なリン：カルシウムのモル比は 0.6：1

であるのに対し，本研究において観察された析出物中の
モル比は 3.1：1であり，仮にカルシウムの全量が HAP

として析出していたとしても，リンの析出の 20％しか
説明できない。さらに，カルシウムイオンは，炭酸イオ
ンの存在下では HAPとして析出すると同時に炭酸カル
シウムとしても析出するため，HAPの生成を阻害する
ことが知られており  30） ，実際の HAP生成量はこれ以下
であったと考えられる。また，MAPの理論的な   リン：
マグネシウムのモル比は 1：1であるのに対し，本研究
において観察されたリン：マグネシウムのモル比は，
1.26：1であった。仮にカルシウムの析出物の全量が
HAPであったとすると，析出物中の残りの成分のリン：
マグネシウムのモル比は 1.01：1となり，MAPと HAP

だけでこのリンの析出量をほぼ説明することができる。
ただし，結晶構造の解析をおこなったわけではないので
マグネシウム，カルシウム，リンを含む他の化合物であ
る可能性もあり，今後さらに詳しく分析する必要がある。

  本研究において観察されたリンを含む析出物は，酸に

  2種類のリアクターに植種した活性汚泥では，MFC

のアノードのカーボン布から検出された報告例  16） のあ
る，Gammaproteobacteria綱に属する細菌の塩基配列に
近縁なバンドがみられた。また，基質として与えた養
豚廃水で検出されたバンドの塩基配列に最近縁な種は
Firmicutes門に属していた。養豚廃水中からは Firmicutes

門に近縁な細菌が優占することがしばしば報告されてい
る  17  ，  18） 。酪農廃水で検出されたバンドは，Firmicutes門
と Gammaproteobacteria綱に属する細菌に近縁であった。

  しかし，リアクター内では，アノードおよびカソー
ド，そして内部液のいずれでも，植種汚泥や流入基質中
の主要バンドとは異なるバンドが主要になった。養豚廃
水リアクターのアノードでは，Acidobacteria門に属する
種に近縁なバンドが主要となった。酪農廃水リアクター
のアノードでは養豚廃水リアクターに比べて複雑なバ
ンドパターンになったが，Deltaproteobacteria綱に属す
る種に近縁なバンドが明確に検出された。アノード上
は電子生産微生物にとって好ましい選択圧がかかるた
め，アノードバイオフィルムで主要となった細菌は電子
生産能を有しているものが多いと考えられる。既知の報
告では，MFCのアノードで電子生産に寄与する細菌と
しては，Gammaproteobanteria綱  Shewanella 属，および
Deltaproteobacteria綱  Geobacter 属に属する鉄還元細菌が
よく知られている 19，    20） 。報告されている電気生産細菌
の大部分は Proteobacteria門に属しているが，Firmicutes

門，Cyanobacteria 門，Acidobacteria 門，Bacteroidetes 門
に属する細菌の検出も報告されている 21  ～  23） 。本研究で
養豚廃水リアクターのアノードから検出された細菌は
Acidobacteria門に近縁であった。本研究に用いた活性汚
泥や養豚廃水からは検出されなかったが ， Acidobacteria

門の細菌は養豚廃水中や活性汚泥中にわずかに存在す
ることが報告されている  18，  24  ） 。一方，酪農廃水MFCリ
アクターのアノードからも，MFCでの電子生産に寄
与することが報告されている種である  Desulfuromonas 

acetexigens     25） を最近縁に持つバンドが検出された。
  カソードや内部液中での主要バンドも，植種，流入

基質で主要となったものとは異なり，さらにアノード
のものとも異なった。これらのバンドに近縁な細菌種
は，Proteobacteria門，Tenericutes門，Verrucomicrobia門，
Firmicutes門，Gemmatimonadetes門など広く分布した。

  酪農廃水リアクターのカソードからは，Nitrospirae門
に属する細菌に近縁なバンドが検出されたが，これはカ
ソードにおいて亜硝酸酸化が起こっていた可能性を示唆
している。Kimら  26） は，養豚廃水を用いたMFCにおい
て，系内のアンモニア濃度が低下したこととカソードか
らアンモニア酸化細菌が検出されたことを報告し，これ
はカソードで生物学的窒素酸化が起こっていたことを裏
付ける結果であると主張している。
    3.4　カソード析出物
  養豚廃水を用いた系ではエアカソードへの塩の析出が

顕著であったため，追試運転をおこなったところ，エア
カソードへの塩の析出が再び確認された。追試運転時の
発生電圧は本運転と同程度であった（data not shown）。
追試運転において析出した塩を ICP-AESにて分析した
ところ，乾燥重量あたりリンが 16％（5.17  mmol  ･  g  -1   ） ，
マグネシウムが 10％（4.11  mmol  ･  g  -1  ），カルシウムが

Swine wastewater (SW3) Precipitation on air-cathode 
P 740 mg L-1 23.9 mM  16% 5.17 mmol g-1DW  

Mg 300 mg L-1 24.7 mM  10% 4.11 mmol g-1DW  
Ca 740 mg L-1 18.5 mM  6.7% 1.67 mmol g-1DW  

Table 6  Concentration of P, Mg,Ca in the swine wastewater and 
precipitation on air-cathode.
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可溶であった。従って，析出物の付着した電極を酸で処
理することで，リンを回収できる可能性がある。MFC

によって廃水中のリンが回収可能であるという指摘はこ
れまでされてこなかった。リンが析出する条件・メカニ
ズムに関しては不明な部分も多く，結晶構造の解析など
を通じて，今後の研究で明らかにしていく必要がある。

      4．まとめ

  養豚廃水（溶解性 COD26500－39000  mg  ･  L  -1  ）と酪
農廃水（溶解性 COD740－800  mg  ･  L  -1  ）を用いて，一
槽エアカソード型 MFCを運転した。最大電力密度は
養豚廃水リアクター，酪農廃水リアクターでそれぞれ，
831    mW  ･  m  -  2 （R＝10Ω），59    mW  ･  m  -  2 （R＝200Ω），分
極曲線から求めた内部抵抗は，それぞれ，9Ω，292Ω
だった。クーロン効率はそれぞれ，30％，38％で，溶解
性 COD除去率は 89％，69％だった。

  養豚廃水リアクターではカソードへの析出物が多く見
られた。析出物にはリン ， マグネシウム ， カルシウムが
高濃度に含まれていた。これはカソード近傍の局所的
pH上昇によって析出したと考えられる。

  系内の微生物について調べたところ，両リアクターで
主要な微生物が大きくことなることがわかった。植種や
流入廃水およびリアクターの他の場所では主要でなかっ
た細菌が，アノードでは主要であった。これらの細菌
は養豚廃水リアクターでは Acidobacteria門，酪農廃水
リアクターでは Proteobanteria門に属する種に最近縁で
あった。また，カソードバイオフィルムから亜硝酸酸化
細菌が検出された。
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［論　文　要　旨］
養豚廃水と酪農廃水の二種類の畜産廃水を用いて，エアカソード一槽型微生物燃料電池を運転した。それ

ぞれのリアクターの最大電力密度は，養豚廃水を用いたリアクターでは 831 mW･m-2，酪農廃水を用いたリ
アクターでは 59 mW･m-2 であった。また，両リアクターのアノードにおける微生物群集構造は大きく異なり，
養豚廃水および酪農廃水リアクターからそれぞれ，Acidobacteria門，Proteobacteria門に近縁な細菌が見つかっ
た。また，アノードで主に検出された細菌は流入廃水やカソードからのものとは異なっていた。
養豚廃水を用いた系では，カソードへの塩の析出が多く観察され，析出物にはリン，マグネシウム，カル

シウムが高濃度に含まれていた。

キーワード：微生物燃料電池；畜産廃水；微生物群集構造解析；リン析出
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