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第1章緒論

1 -1 本研究の背景および目的

地球温暖化は、世界人口の急増、各種産業の発展等に伴い顕在化してきた各

種の環境問題の中でも、我々がかつて経験したことのない不健全な生態系を構

成し、人類の生存を脅かす危険性の極めて高いことが指摘されている l・2)。地球

温暖化は、二酸化炭素(C02)、メタン (CH4)、亜酸化窒素(N20)等の各種温室効果

ガスの人間活動に伴う環境中への過剰な放出に起因している 3)。これらの温室効

果ガスの中でも、 N20は温室効果の能力がCO2の200---300倍に相当するとされて

おり、地球温暖化への寄与率の温室効果ガス全体に占める割合も高まっている

ことから、発生抑制対策は緊急を要している 3)。そしてその対策を構じる上では、

N20の排水処理過程からの発生ポテンシャルが高いと考えられることから、特に

排水処理における N20の発生機構の解明と抑制対策技術の確立は極めて重要であ

る4)O

このような地球温暖化問題に対しては、世界気象機関 (WMO) と国連環境計

画 (UNEP) の共催により、気候変動に関する政府間パネル (IPCC，

Intergovernmental Panel on Climate Change) が 1988年11月に設立され、地球

温暖化に関わる諸問題の解決を目指した検討が世界的に行われている O 気候変

動枠組条約 (1992年5月採択、我国では 1994年3月21日発効)においては、締約

国会議が合意する比較可能な方法を用い、温室効果ガス(モントリオール議定

書によって規制されているものを除く)の、各種の発生源における人為的な排

出および吸収源による除去に関する自国の目録を作成し、定期的に更新、公表

し、締約国会議に提出すること、と定めている。 1997年12月には第3回締約国会

議 (COP3，Conference Of the Parties 3) が京都で開催され、議長国としての我

国の果たすべき役割はますます大きくなってきている O また、温室効果ガスの
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排出抑制対策としてのアプローチ手法として、各ガスの地球温暖化係数 (GWP，

Global Warming PotentIal) を算出し、全てのガスを合算した排出抑制目標を設

定するバスケット・アプローチと呼ばれる手法が国際的に採用されつつある 3)o

そしてこれらの手法を考慮しつつ、排水処理分野からの温室効果ガスの排出量

の精度の高い推定およびその抑制手法の開発を行うことが必要となる O

なお、この場合に重要なことは、 N20の発生抑制と同時に、窒素除去を両立さ

せることである O 現在、水源として重要なダム湖、河川、湖沼、内湾等の水域

の水質保全が、窒素等の栄養塩類に起因した富栄養化の加速によって、極めて

困難になりつつある 1. 2)。湖沼・内湾等のいわゆる閉鎖性水域は、水域内におけ

る流入水の滞留時間が非常に長いために、一度流入した汚濁物質は水域内に長

期にわたって滞留し、水環境に対して深刻な影響を及ぼす。特に、これらの水

域に流入する汚濁源の約7割を占めるとされる生活排水中の有機物や、窒素・リ

ン等の栄養塩類は、水域におけるアオコの異常増殖等を引き起こし、かつ水界

生態系の不健全化を招いている 5-7)。最近では、異常増殖した藍藻類等により産

生されるカピ臭発生物質による水道水の異臭味 8・9)、藻類による浄水場における

ろ過・凝集阻害 10)、発ガン性の危険が指摘されるトリハロメタンの生成 11・12)、さ

らには有毒アオコが産生する青酸カリを超える強い毒性を有するミクロキスチ

ンの蓄積など 13. 14)、問題は拡大化しつつある O

富栄養化の原因となる生活排水対策としては、浄化槽および下水道の整備が

挙げられる 15・17)。排水処理における N20の発生は、生物学的硝化反応のみが優先

的に進行している好気性処理プロセスや、生物学的脱窒プロセス等でC/Nバラン

スが悪い場合等に増大する傾向にある 4)。そこで、生活排水処理の窒素除去を行

うに際して、 N20発生の条件とその抑制手法等の知見の集積を図る必要がある O

本研究では、 N20発生抑制と同時に富栄養化の抑制が可能な高度排水処理システ

ムの開発を目的とした O
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1-2 本研究論文の概要

本研究では、生物学的排水処理の窒素除去過程で発生する N
2
0の、発生および

抑制機構の解明と、富栄養化および地球温暖化抑制型高度排水処理プロセスの

研究開発および実用化を目的とした実験的検討を行った O その結果、 DO制御間

欠ばっ気活性汚泥法は、富栄養化制御因子である窒素の排水中からの高度除去

と、 N20の発生抑制とを両立させられることが明らかとなった。

本論文は全8章から構成されている O 以下、各章の概要を述べる O

第l章では、本論文の研究の背景および目的として、地球温暖化問題と水環境

改善問題との関連等について述べた。また、本論文の意義および論文概要につ

いてまとめた。

第2章では、温室効果の仕組み、地球温暖化の現状、温室効果ガスの種類と特

徴、我国をはじめとする世界各国の地球温暖化防止へ向けての取り組み状況等

についてまとめ、地球温暖化に関する問題点およびその対策のあり方等につい

て整理した。

第3章では、生物学的排水処理の窒素除去過程において進行する、硝化および

脱窒反応と、その進行に伴う N20の生成反応の機構と制御に関する既往の研究に

ついてまとめ、本研究の解決すべき対策を明らかとした。

第4章では、生活排水処理の窒素除去過程における N20発生に関する実態調査

を行った O 活性汚泥処理プロセスが稼働している実施設において、連続ばっ気

および間欠ばっ気の2種類の処理方式の違いと N20発生量等について比較検討し

た O また、間欠ばっ気方式において、生物学的硝化反応の進行する好気工程、

および脱窒反応の進行する嫌気工程の時間配分の設定を、 30分/30分、 30分/60

分、 30分/90分に変化させ、嫌気条件が窒素除去能やN
2
0放出に及ぼす影響につ

いてキ食言すを行った。

第5章では、生物学的硝化反応およびそれに伴う N20生成反応において、 DO、

pH、N03-Nの蓄積量等の環境因子と、反応速度等との関係について検討した。
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実験には、活性汚泥を用いた単槽の生物処理反応槽を使用した O そして、 DO濃

度をそれぞれ0.5，1.0， 2.0， 4.0mg 1-1に設定した4系の処理実験系に合成排水を

流入させ、水中のN03-N濃度を高めた場合、および、pHを7.0から 5.0まで低下さ

せた場合について評価・検討を行った O

第6章では、 20
0

Cの実験室内にDO制御間欠ばっ気活性汚泥法のモデル実験装

置を設置し、好気および嫌気の各工程の最適操作条件について基礎的な検討・

評価を行った O 具体的には、好気/嫌気の時間配分を60分/60分に設定した従来の

タイマー制御方式と、 DO濃度計測による好気/嫌気の時開設定の自動制御方式の

2種類のばっ気撹祥方式の比較検討を行い、 N10発生抑制能、窒素除去能等につ

いて検討した。

第7章では、生活排水処理における N20放出抑制と、富栄養化原因物質である

窒素の高度除去を目的としたDO制御間欠ばっ気活性汚泥法の実施設への適用に

関する検討を行った O 具体的には、 DO制御間欠ばっ気活性汚泥法の実処理実験

プラントを用いて、硝化・脱窒反応、 N20放出特性とその抑制能、そして窒素除

去能等について検討を行った O さらに本法への凝集剤同時添加によるリン除去

能の解析も行った O 実験の流入窒素負荷条件としては、家庭からの生活排水を

そのまま流入原水として使用した場合、および流入原水に尿素を添加すること

により過負荷条件下とした場合について検討した。

第8章では、本研究論文の第4章から第7章における検討より得られた結果につ

いて総括し、また、今後の課題および展望等について述べた。

戸、J



第2章 温室効果ガスの発生源、放出量と発生抑制対策の意義

2-1 地球温暖化および温室効果の機構

世界人口の急増、各種産業の発展等に伴って近年、酸性雨被害、砂漠化、地

球温暖化などの様々な地球規模の環境問題が顕在化してきている 12)o そしてこ

れらの中でも地球温暖化は、われわれがかつて経験したことのない不健全な生

態系を構成し、長期にわたって人類の生存を脅かす危険性の極めて高いことが

多くの研究者によって指摘されている 3. 1 8・19)。このような地球温暖化問題に対し

て世界気象機関 (WMO) と国連環境計画 (UNEP) の共催により、気候変動に

関する政府間パネル(rpcc) が1988年11月に設立され、地球温暖化に関わる諸

問題の解決を目指した検討が世界的に行われている。

地球温暖化は、主として人間活動による大気中への温室効果ガスの過剰な放

出によって引き起こされる 3)O しかし、温室効果ガスの存在それ自体は、地球上

の環境を生物の生存に適する気候範囲に保つために非常に重要である。

地球温暖化の基本となる温室効果の機構は次のように考えられている J)。太陽

からの轄射(主として短波長の可視光線)は地球大気を通過して地上に到達し、

そのほとんどが地表面によって吸収され、また、地表面を暖めるのに使われる。

そして一部の長波長の熱轄射、つまり赤外線は地表面から再び放出され、それ

らは大気中の温室効果ガスによって吸収、再放出され、地表面および大気を暖

めるのに使われる。そのため、結果的に地球上の気温は、温室効果ガスが存在

しない場合に比較して高く保たれると同時に、その変動がある一定の範囲内に

抑えられている。温室効果の機構についてはFig.2-1に示すとおりである。実際

に、地球表面の平均気温は、温室効果ガスが存在しない場合に比較して約330C

高い 15
0

C程度であり、これにより人類を始めとする各種生物の地球上における

生存が可能となっている。一方、地球に近い惑星である火星や金星においても

温室効果が観察されているが、その実状は地球におけるそれと大きく異なって

いる 20)O 火星においては、大気圧が地球の 1%以下と非常に低いために温室効果
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Fig. 2-1. Mechanism of the greenhouse effect. 

Note: Fig. 2-1 was cited from the reference 3). 
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の度合いは小さく 13
0

C程度であり、太陽からの距離等も地球よりも大であるた

め、その表面温度は約マイナス 45"cとなる O また、金星においては大気圧は90

気圧に達し、しかも大気組成の96.5%は代表的な温室効果ガスのCO
2である。こ

のため金星における温室効果の度合いは463
0

Cに達し、その表面温度は470"Cと

なっている O これらに比較して地球においては、適切な温室効果によって水(

H20) が液体として存在することが可能であるような温度範囲に気候が保たれて

おり、こうした温室効果の持つ環境の変動をやわらげる作用によって初めて

地球上には人類をはじめとした様々な生命が存在することが可能となっている O

2-2 各種温室効果ガスの特徴、人為的放出源とその放出量

温室効果ガスには二酸化炭素(CO2) 、メタン (CHJ 、亜酸化窒素 (N
2
0) 、

ハロカーボン類、オゾン (oJ等がある 3・1819)o これらのうちハロカーボン類を

除いたものは、動植物の呼吸、分解等を通して自然界の物質循環においても発

生している O これに加えて、人為的な発生源として化石燃料等の燃焼、農業・

工業活動、廃棄物の埋め立て、排水処理等が挙げられる 3・18 19)o しかし先述した

ように、人間活動による温室効果ガスの過剰な放出は、環境中におけるこれら

のガスの発生および吸収のバランスを崩し、過度の温室効果すなわち地球温暖

化を引き起こしている。

2-2-1 二酸化炭素

CO2は最もよく知られている温室効果ガスのひとつであり、その大気中におけ

る寿命は、場合によって異なるが50-----200年といわれている 3)。大気中における

CO2濃度の直接の測定は 1957年に南極で、そして翌 1958年にはハワイのマウナ

ロア山頂において開始された 3)o その濃度は、産業革命以前には280ppmvであっ

たが、 1957年には315ppmv、そして現在 (1994年)は358ppmvとなり、 1980年

代においては年平均0.4% (1.5ppmv yr一I)の割合で増加している 3)o この数値

は、 3.2Gt-Cyr-I (lG=109) に相当する o CO
2の主要な発生源および吸収源につ

いてはTable2-1に示すとおりである o CO
2の大きな発生源としては、化石燃料
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Table 2-1. Important sources and sinks of CO 2・

(Gt-C yr-1= X 1 09t:-C yr1) 

Sources 

(1) Emissions from fossil fuel and cement production 

(2) Net emissions from changes in tropicalland-use 

(3) Total anthropogenic emissions = (1)十(2)

Sinks 

(4) Storage in the atmosphere 

(5) Ocean uptake 

(6) Uptake by Northern Hemisphere forest re-growth 

(7) Additional terrestrial sinks (C02 fertilization， 

nitrogen fertilization， climatic effects) 

= [(1)+(2)J - [(4)+(5)+(6)J 

Note: Table 2-1 was cited from the reference 3). 
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7.1 + 1.1 

3.2+0.2 

2.0+0.8 
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の燃焼、セメント製造、土地の利用形態の変化 (森林伐採等)等が挙げられる 。

化石燃料とは、石炭、石油、天然ガス等を指し、 An d re sらの試算によれば、

1980年代における化石燃料に関する CO2の放出量は5.5Gt-Cyr-Iとされている 2I )。

また、土地利用形態の変化に伴う CO
2の放出としては、焼畑等による生物資源の

燃焼や、森林伐採等に伴う土壌・森林による炭素固定能力の低下に起因する。

樹木の伐採等による森林の減少は特に熱帯地方において著しく、熱帯森林の減

少は 1.6::!::1.0Gt-C yr-Iの大気中へのCO2放出に相当するとされている 22)。また、

Houghtonは、 1850年から 1990年における土地利用形態の変化により 122::!:: 

40Gt-CのCO2が放出されたとしている 22)。これらに対して、海洋と地球上にお

ける生物圏がCO2の主な吸収源となっている O 特に、海洋においては大気中に比

較して50倍以上の炭素が、その大部分が炭酸イオン等の形で存在しているため、

海洋における CO2の吸収の果たす役割は極めて大きなものとなっている 23)0 CO
2 

の大気中における濃度の安定化へのやりとりは、短期的に見れば地球大気と海

洋表面および生物圏の問で行われる。長期的には深海底に、あるいは森林のバ

イオマスや土壌有機物として固定されるが、その期間は様々である。

2-2-2 メタン

CH4は重要な温室効果ガスである 。対流圏に到達したCH4はオゾン (03)の発

生に関与し、成層圏においてはOH+ CH4 + O2→ CH302 + H20で表されるように

OHラジカルと反応して水蒸気 (H20)を生成する 3)。そしてこの両者もまた重要

な温室効果ガスである。 CH4の最終酸化物はCO2であるが、前述のようにこの

CO2も温室効果ガスである O 大気中の寿命は約 15年といわれており CO
2よりもか

なり短いが、温室効果のポテンシヤルはCO2を lとしたときに20'"'"30倍に相当

する 3)。大気中における濃度は、産業革命以前には0.8ppmvであったが、現在

( 1994年)は 1.72ppmvと2倍以上の値となっている 3)。その濃度は 1980年代に

は年平均0.9%の割合で増加していたが、 1990年代に入ってその増加率は大きく

減少し、ほぽ横ばい状態であった O しかしここ数年間は再び増加に転じている O

CH4の発生源および吸収源等についてはTable2-2に示すとおりである。これに
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Table 2-2. Estimated sources and sinks of CH4・

(x 1012g-CH4 yr1) 

Sources 

Natural 

Wetlands 115 

Termites 20 

Oceans 10 

Other 15 

Anthropogenic 

Fossil fuel related Natura1 gas 40 (20-50) 

Coa1 mine 30 (15・45)

Petroleum industry 15 (5・30)

Coa1 combustion ? (1・30)

Biospheric carbon Enteric fermentation 85 (65-100) 

Rice paddies 60(20・100)

Biomass buming 40 (20・80)

Landfills 40 (20・70)

Animal waste 25 (20・30)

Domestic sewage 25 (15・80)

Sinks 

Tropospheric -OH 445(360・530)

Stratosphere 40(32・48)

Soils 30 (15-45) 

Atmospheric increase 37 (35-40) 

Note: Table 2-2 was cited and modified from the reference 3). 
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よれば、 CH4の発生は自然界においては沼沢地等からのものが最も大きい。

Bartlettらによるアマゾン地域における調査報告によれば、熱帯地域の沼沢地は、

最大60Tg-CH4 yr-I (lT=10'2) 程度のCH
4発生源と見積もられている 24)。また、

シロアリによる CH4の発生も報告されている 25)。人為的なCH
4の放出源としては

まず化石燃料に関連するものとして、石炭の採掘、天然ガス、石油精製業、そ

してこれらの燃焼が挙げられる。牛、羊等の腸内発酵によっても CH47J{発生し、

その約90%が家畜に由来するという報告もある 26)。水田(稲作)からのCH
4発生

も報告されている o Minamiらは、水田からのCH
4発生は、気候、 施肥状況、潅

j既による水田土壌の酸化還元状態等による影響が大きく、また、これらの因子

は非常に広くかっ複雑に相互作用しあっていると報告している 27)o バイオマス燃

焼および排水処理からのCH4発生も報告されている 27}O 一方、 CH
4の吸収、すな

わち大気中からの除去は、そのほとんどが先に述べたような、対流圏および成

層圏におけるOHラジカルとの反応による物理化学的な分解による 3)。 しかしな

がら、個々の発生源および吸収源については、 CO
2に比較すると十分に定量化さ

れていないのが現状であり、試算・評価の精度の向上が必須であるとされてい

る。

2由 2-3 亜酸化窒素

N20は一酸化二窒素ともよばれ、大気中における寿命が120年と長いことから

も重要な温室効果ガスである 3)o 成層圏において紫外線によって光化学分解され

その際にオゾン層の破壊を引き起こす。成層圏に存在する、 NOに代表される

NOx はN20から生成され、その存在量のバランスは成層圏におけるオゾンの存在

量に影響を及ぼす。またN20は、大気中における寿命の長さ等も相まって、 100

年を単位としてみた場合に温室効果のポテンシヤルはCO
2の約300倍となる 3)。

大気中における濃度は、産業革命以前には288ppbvであったが現在 (1994年)

は312ppbvであり、近年の年変化率は0.25%である 3)O また、 Prinnらによれば

北半球における大気中のN20濃度は、南半球のそれに比較して0.75ppbv高いと

いう結果が得られており 28)、このことは北半球にN
2
0の大きな発生源が存在する
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可能性を示唆している o N20の主要な発生源および吸収源については、 Table

2-3に示すとおりであるが、発生源には小規模なものが数多く存在する。自然界

の海洋や土壌からのN20の発生は、生態系における窒素の物質循環の一部として

構成されており、その大部分が土壌や水中に棲息する細菌等の生物の代謝活動

に由来する。しかしながら、その発生量の定量化は十分にはなされていないの

が現状である。人為的な発生源としては、まず、畑地等の耕作に伴う窒素肥料

の施用が挙げられる O 施用された窒素肥料は 、土壌中に棲息する細菌等の作用

により、土壌の酸化還元状態等の状況によってはN20として環境中へ放出される

27)o 窒素肥料の施用は世界的に行われており、これがN
2
0の大きな発生源となっ

ている可能性も高い。バイオマス燃焼も N20発生源とされている 。産業活動に起

因するN20の発生源としては、重複するものも存在するが、自動車等の交通機関、

化石燃料等の燃焼、アジピン酸の製造および排水処理等から発生するとされて

いる 3. 27)。一方、 N20の吸収源としては、成層圏における、波長が180""'"230nm 

程度の紫外線による光化学分解が主なものである。しかしながら、 CH
4同様に、

これらの発生源および吸収源については、解明されていない点も多いために定

量化も不十分なのが現状であり、さらなる調査検討が必要であるとされている。

本研究で対象としている排水処理過程からの発生についても、実態調査を中心

とした発生量の定量化が急がれている
O

2-2-4 ハロカーボン類および他のハロゲン化合物類

ハロカーボン類は、フッ素、塩素、臭素およびヨウ素のいずれかを含む炭素

化合物の総称である 3)。これらはもともと自然界に存在しない物質であり、その

発生のすべてが人間活動に起因している。これらのうちクロロフルオロカーボ

ン類(CFCs) は、電子部品の洗浄や冷媒等に用いられてきた。しかしCFCsは温

室効果ガスであると同時にオゾン層の破壊等を引き起こすことが明らかとなっ

たO このため、 1987年にはアメリカにおいてCFCsの使用が禁止され、その後、

他の各国においても CFCsの使用を禁止する動きが広まってきている。 1985年に

は「オゾン層保護条約J (ウィーン条約)が、 1987年にはCFCs削減を目指した
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Table 2-3. Estimated sources and sinks of N20. 

(x l012g-N yr1) 

Sources 

Natural 

Oceans 1・5

Tropical soils 

Wet forests 

p

、ua

s

 

n

T

U

 

釦

ぬ
w

e

s

 

h
M

引

制

守

山

M

M

D

叫

h
h

e
 

T
 

2.2・3.7

0.5・2.0

Grasslands 

0.1・2.0

0.5-2.0 

Anthropogenic 

Cultivated soils 1.8・5.3

0.2・1.0

0.7・1.8

0.2・0.5

Biomass burning 

Industrial sources 

Cattle and feed lots 

Sinks 

e
 

rA e
 

h
 
DA 

Fδ 0
 

6
E
L

円、JU

免
U

1

バリ叫

仕

U

P

、u
p

δ

9・17

「「・

Atmospheric increase 3.1・4.7

Note: Table 2-3 was cited and modified from the reference 3). 
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「モントリオール議定書」が締結された。また、 1988年には、西暦2000年まで

にCFC-11、CFC-12およびCFC-113等の生産を取りやめる主旨のヘルシンキ官

言が採択された o CFCsの性質としては、大気中における寿命が長く、かつ温室

効果のポテンシヤルも極めて大きいといったことが挙げられる o CFC-11および

CFC-12の大気中寿命はそれぞれ約50および102年、温室効果のポテンシャルは

評価方法によっても異なるが、それぞれCO
2の数千倍にも達する。また、現在の

大気中濃度はそれぞれ280および484pptvである。生産および使用の縮小に伴っ

て今後、大気中における増加に歯止めはかけられるであろうが、残存するガス

による影響は長期にわたるものと考えられている O 特定フロンについては 1995

年末をもってその生産が取りやめられた。これらに代わり、大気中寿命が短く

温室効果の寄与率が小さいとされ代替CFCsとして開発された、ハイドロクロロ

フルオロカーボン類 (HCFCs) としてHCFC-22等が挙げられる o HCFC-22は代

替CFCsの中でも最も生産量が大きく、日本は米国に次いで世界第2位の生産国

でもある。しかしながら、これらのHCFCsについても、特定CFCsに比較すれば

その値は小さいものの、オゾン層の破壊や地球温暖化に対して非常に大きな影

響を持つことが明らかになってきており、やはりその排出は強く規制されるよ

うになった。またHCFCsは、その生産が2020年までに段階的に全廃されること

が国際交渉で決定されている O ハイドロフルオロカーボン類 (HFCs) は、やは

りオゾン層破壊物質の代替物質として使用されているが、このままの排出が続

いた場合、 IPCCによる排出シナリオによっては、 2100年には全温室効果ガスに

よる地球温暖化総量に対して約3%の寄与率になると見積もられている。このた

め、 HFCsについても、いずれは生産・使用の規制の対象になる見込みである O

こうした代替CFCsは、特定CFCsに代わってエアコンや冷蔵庫等の冷媒として多

用されており、地球温暖化防止のためには代替CFCsを使用しないこれらの製品

開発が急務とされている O

2-2-5 オゾン

オゾンは、成層圏および対流圏の両方に存在し、地球上における生物の存在

ー15-



にとって重要な温室効果ガスである 3)O また、 N
2
0、ハロカーボン類との物理化

学的な反応に伴うオゾンの存在量の変化は、太陽および赤外轄射に対して影響

を及ぼす放射強制力を有しているという点でも重要な温室効果ガスである 3)o こ

こでいう放射強制力とは、温室効果の程度を変化させ、気候変動を引き起こす

機構の、地球温暖化への寄与の程度を示す指標の一つであり、その数値が大き

いほど温室効果の能力も大きくなる。単位としてはW m-2を用いる 。オゾンは

温室効果ガスとして重要であるばかりでなく、生物にとって有害な紫外線が地

球上に到達するのを防止する役割をも有している 。しかしながら、先述のN20、

ハロカーボン類等に由来する NOx，Cl、Br等によるオゾン層の破壊が進行して

いる o WMOの観測によれば、北半球中緯度地域上空の成層圏においては、 1970

年代以降、オゾンの存在量の減少が続いている。そしてその減少は冬季から春

季にかけて極大となる。また、毎年9、10月に観測される南極のオゾンホールも、

オゾン量の減少を示す現象とされている 29)。成層圏において、ハロカーボン類等

の量はまだ数年間は増加し続けるものと考えられており、そのためオゾンの消

失はここ数年がピークであり、その後21世紀前半を通して徐々に回復していく

ものと考えられている O 一方、対流圏において、オゾンはCH
4の酸化の際に、 一

酸化炭素 (CO) 、窒素酸化物 (NOx) 等の各種の前駆ガスから生成される。オ

ゾンはまた、成層圏から対流圏へと大気の移動により輸送されるが、対流圏に

おけるオゾンの濃度は、地域的、鉛直的に空間変化が非常に大きいために、全

地球規模での長期的な傾向の評価は困難である O 北半球の対流圏におけるオゾ

ン濃度は産業革命以前に比較して約25ppbv増加し、約2倍になったことが報告さ

れている 3)。

2-3 温室効果ガスの地球温暖化に及ぼす影響の評価手法

温室効果ガスは、大気中における寿命等の物理化学的性質がガスによって大

きく異なるため、気候変動に及ぼす影響も考慮する期間によって差が生じてく

る。すなわち、大気中において物理化学的に安定な温室効果ガスは、大気中の

寿命の短いガスに比較して、長期にわたって地球温暖化に影響を及ぼし続ける
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こととなる O このため、大気中における寿命、そして該当する期間において累

加する温室効果等を考慮した、温室効果ガスの放射強制力についての指標が考

え出されてい る。放射強制力とは、 「温室効果ガスが地球大気システムにおけ

るエ不ル ギー バ ランスを変化させる影響力」と IPCCによって説明されて いる3・

1 8)O そして 、 この放射強制力の指標としてIPCCは、地球温暖化係数 (GWP，

Global Warming Potential) を定義している 3.18)0 GWPとは、単位質量の気体が

大気 中に放出されたことに よ り生ず る放射強制力を、時間積分して得ら れる指

標である O

GWP には2とお りの表現方法があ るo 1つは、目 的とする ガスのGWPを、基準

となるガス (CO2) の同様な積分値との相対比で表したも のであ り、これ を一般

にGWPとして いる。あるガス (x)の基準 ガス (r)に対す るGWPは次式で計算

される 。

GWP (x)= 1 J a~ ・ [ x(t)] dtl / 1 J ar・ [r(t)] dtl 、、，，，
，

唱

a
i

/
s
t

、

• • • • • • • • • • • • • • • • • • 

ここで、 axおよびarは、大気中の濃度に依存する目的ガスおよび基準ガスの放射

強制力を、またx(t)およびr(t)は、時間経過に伴い減少し てい く目的ガスおよび

基準ガスの存在量を表す。

もう lつは、絶対地球温暖化係数 (AGWP，Absolute Global Warming 

Poten tial) とよばれるものであり、 GWPの絶対値を表す。AGWPは、(1 )式にお

いて基準ガスの項を除いたものであり、 (2)式で表される 。

AGWP (x)= J ax・ [x(t)] dt -・・・・・・・(2)

GWPは2つの特徴をもっている o 1つは、算出されたGWPは気温の変化といっ

たような純粋に地球物理学的な量ではないということであり、もう lつは、 GWP

の算出は人間活動に伴う温室効果ガスの放出に焦点がおかれているということ

である O また、 GWPを適用する際には3つの主要な要素が存在する O その lつは、
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考慮している温室効果ガスが長波長の轄射を吸収する強さおよび吸収波長のス

ペクトルの位置である O 宇宙への熱放出において大きな役割を果たしている大

気中の水蒸気 (H20) と吸収スペクトルが異なるガスほと¥地球温暖化抑制を図

る上では重要な温室効果ガスということになる 。2つ目は、考慮している温室効

果ガスの大気中における寿命と、反応し続ける期間の長さである。他の要素が

等しいとしたならば、大気中において長期にわたって存在し続けるガスの方が、

寿命の短いガスよりも重要である O これらのことは、成層圏における N
2
0の光化

学分解や、対流圏における OHラジカルによる CH
4の分解といったように、地球

大気システム内における反応に大きく左右される。 3つ目は、 GWPの政策等への

適用者に依存するが、考慮しているガスの放射強制力が持続し続ける期間の長

さをどの程度に採用するかということである 。放射強制力が大きいが寿命の短

いガスについては、短期間のGWP値を採用すればよい O 反対に、 N
2
0といった

寿命の長いガスに対しては長期間のGWP値についても考慮する必要がある O こ

のためIPCCは、時間範囲として20、100および500年間に対する GWP値を算出

している O すなわち、比較的近い将来において影響が予想され、緊急の対策が

必要とされるような場合にはGWPの20年間値を採用し、海水面の上昇といった

長期にわたる観察・評価が必要な場合にはGWPの100あるいは500年間値を採用

するといったことが必要となってくる。

GWPについては、 IPCCの作成した 1992年報告書、 1994年報告書および1995

年の第二次評価報告書において、その定義、具体的な数値等の修正、改善がな

されてきている O 代表的な温室効果ガスのGWP値についてはTable2-4に示すと

おりである o Table 2-4からもわかるように、前述のように、 GWP値は該当する

温室効果ガスの大気中における寿命等についても考慮の上で見積もりがなされ

るため、例えば大気中寿命の非常に長いCFCsは500年値においてもその値が非

常に大きく、一度環境中に放出されたガスが長期間にわたって温室効果に寄与

することを示している。
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Table 2-4 Global Warming Potentials (GWP) of the 

lmpo口antgreenhouse gases. 

Species Chernical Lifetirne GWP (time horizon) 
forrnula (yr) 

20 ye訂 S 100 ye訂 S 500 ye紅 S

Carbon dioxide CO2 Changeable l 1 l 

Methane CH4 14.5 + 2.5 62 24.5 7.5 

Nitrous Oxide N20 120 290 320 180 

CFC-ll CFC13 50土5 5，000 4，000 1，400 

CFC-12 CF2C12 102 7.900 8，500 4，200 

CFC-113 C2F3C13 85 5，000 5.000 2，300 

HCFC-22 CF2HCl 13.3 4，300 1，700 520 

Note: Table 2-4 was cited and modified from the reference 3). 

-19句



2-4 地球温暖化対策の経緯と展開

2-4-1 地球温暖化対策のこれまでの経緯

地球温暖化は、環境への影響が近年急速に現れ始めてきたことから世界的に

注目されつつあり、 IPCCを初めとした諸研究機関によりその対策が検討されて

いる 3034)o 実際には、地球温暖化は 19世紀末にはその存在が指摘されていた。し

かしながら、国際的な連携を伴う本格的な調査研究が実施されるようになった

のは 1980年代に入ってからである。米国エネルギー省を中心としたメカニズム

等についての検討・評価がなされた結果を受け、地球温暖化を含めた地球規模

での気候変動問題の重要性が注目されるようになった。

このような地球温暖化問題に対して、 WMOとUNEPの共催により気候変動に

関する政府間パネル(rPCC) が1988年11月に設立された o IPCCの設立目的は、

気候変動に関して専門的な立場から既往の研究を評価し、世界で共通の認識を

構築することにある O 具体的には、(1)気候変動に関する利用可能な科学的知見

の評価、 (2)気候変動の環境および社会経済への影響評価および(3)対応戦略の

策定を行うこととされている O

IPCCは、基本的に3つの作業部会から構成されている。第 l作業部会では、地

球温暖化、気候変動等について現在得られている知見を整理することを作業目

的とする。第2作業部会では、地球温暖化、気候変動等についての将来における

シミユレーシヨシを行い、環境等に対する影響予測を行うことを目的とする。

そして第3作業部会では、地球温暖化への対応戦略を講じることを主な目的とし

ている O これらの作業部会が相互に連携して、地球温暖化問題に対処するため

の検討を行っている o IPCC第一次評価報告書は 1990年8月に完成され、これら

の結果は 1990年 10月----1 1月に開催された第2回世界気候会議において報告され

た。

また 1992年には、ブラジルのリオデジャネイロ国連環境開発会議(地球サミ

ット)が開催され、同年5月、 f2000年の温室効果ガス排出を 1990年レベルに

抑える」という努力目標を含む気候変動枠組条約が採択され、我国では平成6年
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(1994年)3月21日に発効した O 本条約は、地球上の気候系に対して、健全な生

態系の維持が危うくなる程度の人為的な干渉を及ぼすことのない水準において、

大気中の温室効果ガス濃度を安定化することをその最終的な目的としている。

そして、その締約国に温室効果ガスの排出・吸収目録の作成、温暖化対策のた

めの国家計画の策定とその実施等の各種の義務を課している 。そ の中でも我国

を含む先進締約国等は、 CO2等の温室効果ガスの排出量を 1990年代の終わりま

でに、それ以前の放出レベルに戻すことを目的とし、様々な政策を策定、施行

すると同時に、定期的に開催される締約国会議に情報を送付することが義務づ

けられている。また、締約国会議においては、送付された情報をもとに、条約

に基づいて詳細な審査が実施される。

1995年3月----4月に開催された気候変動枠組条約第 l回締約国会議においては、

地球温暖化防止等に対する 2000年以降の国際的な取り組みについて、 1997年に

開催される第3回締約国会議で結論を採択すべく、 「ベルリンマンデート・アド

ホックグループ (AG/BM)Jを設置して検討を行うことと決定された O これを

受けて、 1996年3月、第3回AG/BM会合が開催され、その結果、 1997年開催の

第3回締約国会議 (COP3) が京都で開催され、議長国としての我が国の果たす

役割の重要性が注目されている O なお、本条約においては、特にCO
2、CH4、

N20を放出量削減対象の温室効果ガスとしており、京都会議では、法的拘束力の

ある削減目標を含む議定書の締結を目指している O その対象国は、 1995年の合

意においては、我国を始め、米、豪州、欧州連合 (EU) 諸国、一部東欧諸国な

どの先進32カ国となっている。また、発展途上国に対しては、京都会議では放

出削減数量義務や政策措置の努力目標を課さないことになっている。

一方、 1PCCとしては 1992年に第一次報告書補遺、また、 1994年には「気候変

化1994:気候変動を引き起こす放射強制力および1PCC1S 92シナリオの評価」を

完成させた O その後、 1995年12月に1PCC第二次評価報告書が完成され、気候変

動枠組条約に基づく今後の地球温暖化防止の取り組みに関する基礎的な知見を

提示した O 我国においては、関連ワークショップの開催、同報告書の作成等、

一連の作業活動に対して積極的に貢献している O
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2-4-2 地球温暖化対策のこれからの展開

気候変動枠組条約第2条によれば、この条約および締約国会議が採択する法的

文書は、この条約の関連規定に従い、気候系に対して危険な人為的干渉を及ぼ

すこととならない水準に大気中の温室効果ガスの濃度を安定化させることを究

極的な目的としている。また、同条約第4条第 l項(a)において、締約国会議が合

意する比較可能な方法を用い、温室効果ガス(モントリオール議定書によって

規制されているものを除く )について、各種発生源における人為的な排出およ

び吸収源による除去に関する自国の目録を作成、定期的に更新、公表し、同条

約第 12条の規定に従って締約国会議に提出することと定めている O

国際的な動向を鑑みて温室効果ガスの排出抑制対策としてのアプローチ手法

のあり方を考察する場合、 2種類の手法が挙げられる。その lつは、それぞれの

ガスごとに排出抑制目標を設定するガスパイガス・アプローチである。もう 1つ

は、各ガスのGWPを算出し、全てのガスを合算した排出抑制目標を設定するバ

スケット・アプローチであり、これらを考慮に入れた検討が極めて重要となっ

てくる。

議定書交渉においては米国、豪州、iを始めとして多くの国がバスケット・アプ

ローチの採用を提案しており、気候変動枠組条約事務局は各締約国からのデー

タをもとに、 IPCCの評価による GWPを用いてバスケット・アプローチによる国

ごとの温室効果ガス総排出量を試算し、 「国別報告書に関する総合報告書」に、

その結果を盛り込んでいる O このように、バスケット・アプローチは、今後、

温室効果ガス排出抑制対策手法の主流になるとも考えられ、その点をふまえた

研究の充実化が必須であるものと考えられている。しかしながらこの場合、温

室効果ガス等排出・吸収目録からみても、 CH4、N20の精度がCO2に比較して著

しく低く、評価を行う際に大きな障害になるといわれていることから、これを

解決するための研究の推進が必要であると考えられる。すなわち、地球温暖化

の防止を目的として、各温室効果ガスの放出削減目標等について策定する場合、

特に人為的発生源からのCH4、N20の放出量の精度高い推定、特にN20について

の十分な調査研究を行うことが必要である。そして、こうした評価・見積もり
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を精度高く行うと同時に、温室効果ガス発生量削減技術の、各産業分野におけ

る有機的な連携を含めた研究開発が極めて重要になってくる 。また今後、我国

から近隣諸国に目を向けた場合には、特にCH<I. N20発生抑制技術のアジア太平

洋地域への展開とゼロエミッション型の高度化も必須となってくる 。地球温暖

化は、地球規模でその影響が現れることから、その対策における国際的な連携

が極めて重要であり、 IPCC等を中心とした研究活動、また、気候変動枠組条約

等による具体的な方針の策定は、大きな意義を有する。

2-5 まとめ

第2章においては、温室効果の仕組み、地球温暖化の現状、温室効果ガスの種

類と特徴、温室効果ガスの評価手法、そして我国をはじめとする世界各国の地

球温暖化防止へ向けての取り組み状況等についてまとめ、地球温暖化に関する

問題点およびその対策等の重要性について整理した O

各種の産業分野において、 2-2項で述べたような温室効果ガスの放出抑制対策

が必須であるものと考えられる。その中でも、 N20は温室効果ポテンシャルが高

く、特に生活排水処理における N20の放出が地球温暖化に大きな影響を及ぼす可

能性があることから、その発生抑制対策が重要な位置づけにある。そして、生

活排水処理過程からのN20放出抑制対策技術を研究開発していくためには、生活

排水処理における窒素除去と N20発生機構について整理することが必要である。
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第3章 排水処理過程における窒素除去機構と N20の生成

3 -1 はじめに

第2章において、各種の温室効果ガスの中でも N20は、温室効果ポテンシャル

(GWP)の高い、従って、排出抑制を図るべき重要な対象ガスであることを述

べた。そして、生活排水処理過程からこのガスが多量に発生する可能性が高い

ことから、排水処理過程における N20発生機構を解析し、それを制御する必要

があると考えられる O このような点を考慮に入れ、本章では排水処理過程から

のN20発生機構を、既往の研究に基づき解析評価することとした O

3-2 生物学的硝化反応における N20の生成機構

排水処理の過程において発生する温室効果ガスとしてはCO
2
'¥ CHぃ N

2
0が挙

げられるが、ここで注目している N20は、硝化反応が著しく進行している好気

性処理プロセスや、生物学的な硝化・脱窒プロセス等において発生するとされ

ている 4)。生物学的排水処理は、好気性条件下で進行する 硝化反応と、嫌気性条

件下で進行する脱窒反応とに分けられる 6)o ここでいう嫌気性条件下 とは、分子

状の酸素は存在しないが、亜硝酸、硝酸態窒素等の形をとり、結合体としての

酸素は存在している無酸素性条件下のことを指す。これらの 中でもまず、硝化

反応の仕組みと、それに伴う N20の発生との関連について考察する。

硝化反応時には、ばっ気槽内でのばっ 気等に伴い 、流入排水中の有機態窒素

がアンモニア (NH3) 、ヒドロキシルアミン (NH20H) を経て、亜硝酸 (N02-)、

あるいはさらに酸化されて硝酸 (N03-) へと形態を変える 35・36 )。そして

NH20HがN02- ~こ変化する過程において、条件によっては N2 0が生成きれる O そ

の反応過程について(1 )式に示す。

N20 

NH3→ NH20H→ (HNO)→ N02一→N03- 、l
ノ

噌

E
E
A

〆{
¥

• • • • • • • • • • • • • • • • • • • 
・
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( 1 )式で示される硝化反応は、さらに大きく 2つの反応過程に分けることができ

る。 NH)→ NH20H→ N02-のアンモニア酸化(亜硝酸化)と 、N02-→ NO)ーの亜

硝酸酸化 (硝酸化)の過程である 。NH)をN02-~こ変化させる細菌をアンモニア

酸化細菌 (ammoniumoxidizing bacteria)、N02ーをNO)ーに変化させる細菌を

亜硝酸酸化細菌 (nitriteoxidizing bacteria) と呼ぶ。そしてこれら を総称して

硝化細菌と呼んでいる 。硝化反応は、主として独立栄養硝化細菌によって引き

起こされる 。独立栄養硝化細菌は、 NH)やN02ーの酸化によって、生命を維持す

るのに必要なエネルギーを獲得すると同時に、 CO2ガス 、炭酸、重炭酸等の無

機炭素源を用いて細胞合成を行っている 。これらの細菌は、細胞構成物質、ア

ミノ酸類等の有機物の合成を、上述のように全て無機栄養塩を酸化して得たエ

不ルギーと CO2ガスを用いて行うため、化学合成独立栄養細菌 (chemo-

autotrophic bacteria) とも呼ばれる。硝化細菌の比増殖速度は、アンモニア酸

化細菌でO.21-1.08day-'、亜硝酸酸化細菌でO.28-1.44day-'程度と、他の従属

栄養細菌のそれに比較して著しく小さい6)。このため、硝化反応、を有効に進行さ

せるためには、硝化細菌の処理系からの流出を防止するために汚泥滞留時間

SRT) を長めにとる必要がある O

硝化反応のうち、 NH)→ NH20H→ N02ーの反応過程については、独立栄養硝化

細菌のうちのアンモニア酸化細菌の一種である Nitrosomonaseuropaeaについ

て詳しく研究されてきている。 NH)は、まず、 NH)モノオキシゲナーゼにより

NH20Hへと酸化され、さらにNH20H酸化還元酵素 (HAO) により N02ーへと酸

化される )6)0 NH)モノオキシゲナーゼは、菌体から抽出すると同時に著しく失

活してしまうため、その分離精製や、生化学的性質の解明はこれまでほとんど

なされていない。また、 NH20H酸化還元酵素の作用は迅速であり、生成した

NH20Hは速やかにN02ーへと酸化される o Igarashiらは、生じたNH20Hは、

HAOの作用により、中間体である HNOを経てN02ーへと酸化されると報告して

いる )7)。この反応は次式に表される電子伝達系を経由して進行する。

NH20H→ HAO → Cyt. c-554→ Cyt. c-552→ Cyt. c oxidase → O2 . (2) 
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N. europaeaによる NH)の酸化反応に伴う N20生成反応としては、 DO濃度が低

い条件下においてN20生成量が大きくなり、また、 pHが8.5のときにN
2
0生成量

が最大となったと、 Hynesらが報告している 38)。このほかにも、 DO濃度が低い

条件下等における NH3の酸化反応とそれに伴う N20生成反応についての検討が

なされている 39.40)0 Anderssonらによれば、 N.europaeaによる NH
3の酸化反応

によって生成される N02-のOのうちの lつがO2に由来するとしており川)、低DO

濃度条件下においてOが不足してN20が生成する可能性も考えられる。 Frijlink

らは、 N.europaeaの生育および代謝活性はpHが7.0以下のときに低下すると報

告している 42)O 一般に、硝化反応の進行によるアルカリ度の消費に伴いpHは低

下するため 6)、実際の排水処理施設等において、 pH低下がN.europaeaによる

NH3酸化およびN20生成反応に影響を及ぼす可能性が考えられる。また、 N.

europaeaは、 Cuタンパク質であるN02-還元酵素をも有しているり)0 Pothらは、

N. europaeaのN02ーの還元による N20の生成を報告しており州、条件によって

はこうした反応経路による N20の生成も生じる可能性が考えられる O

硝化反応のうちのN02-→ N03ーの反応は、 Nitrobacter等に代表される、やは

り独立栄養硝化細菌のうちの亜硝酸酸化細菌によってもたらされる。この反応

は、次式に表される電子伝達系を経由して進行する 36)。

N02一→ Cyta1C1→ Cyt C → Cyt aa3→ O2 . (3) 

Nitrobacterによる N02一→ N03ーの反応はpHによって大きく影響され、 pHが8程

度の条件下ではN02-→ N03ーの酸化反応が進行するが、 pHが低い条件下では逆

にN03-→ N02ーの還元反応が進行し、 N02ーの蓄積が引き起こされる付 )0 Hynes 

らの報告では、 Nitrobacterwinogradskyiの共存のもとに培養を行った場合に、

N. europaeaによる N20の生成反応は影響されない 40)。このことから、亜硝酸酸

化細菌そのものはN20の生成には関与する可能性はないものと考えられる。生

物学的硝化反応においては、通常はアンモニア酸化細菌により N0
2ーが生成し、

それを亜硝酸酸化細菌がN03ーに酸化する反応が進行している。しかしながら、

pHの低下等により亜硝酸酸化細菌による NO)ーの還元により N0
2ーの蓄積が生じ
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た場合には、 N.europaeaのN02ーの還元による N20の生成が生じる可能性も考

えられる。こうした各種生物間の相互作用といった面を考慮すれば、亜硝酸酸

化細菌の存在がN20の発生に及ぼす影響は当然考えられる。

こうした独立栄養型の硝化反応に加えて、近年では、 Alcaligenesfaecalis、

Thiosphaera pantotropha、Arthrobactersp.等による従属栄養型の硝化反応も

報告されている 46-50)。これらのうち 、AlcaligenesfaecalisについてはN
2
0の生

成も報告されている 46・47)o これらの細菌は独立栄養硝化細菌に比較して比増殖

速度もはるかに大きく、かつ、微生物集団の中で圧倒的多数を占めることから、

こつした従属栄養型の硝化反応と、それに伴う N20の発生も無視できない可能

性が高いとして注目され始めている O 代表的な硝化細菌についてはTable3-1に

示すとおりである 51)が、硝化反応に伴う N20の発生についてはまだ不明な点が

多く、各分野における今後の研究の進展が待たれる。

3-3 生物学的脱窒反応における N20の生成機構

脱窒反応の過程では、水中のN02-あるいはN03ーが最終的には窒素ガス (N2) 

にまで還元される 6}O そして、 N20は脱窒反応の中間代謝物質として存在する。

脱窒反応の進行過程を (4)式に示す O

N03一→ N02一→ NO→ N20→ N2 
-・
(4)

脱窒反応、は、通性嫌気性細菌によって引き起こされる。 PseudomonasSp.とい

った通性嫌気性細菌は、環境中に分子状の酸素(O2) が存在する場合にはこれ

を用いて呼吸を行う O しかし、 3-1項でも述べたような無酸素性条件下において

は、 N02- あるいは N0 3 ー のような結合体の形で酸素原子が存在し、 O~の代わり

にこれらの結合酸素を用いて呼吸、増殖を行うことができる O これが脱窒反応

であり、こうした亜硝酸塩や硝酸塩を還元し、その最終形態として窒素ガスを

生成する細菌を総称して脱窒細菌 (denitrifyingbacteria) とよんでいる。多く

の菌が脱窒活性を示すことが知られているが52. 53)、その中でも Pseudomonas

denitrificansについては比較的研究されており、脱窒活性が高いとされている。

勺
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Table 3-1. Classification of nitofying bacteria. 

Ammonia oxidizer 

Nitrite oxidizer 

Heterotrophic nitrifier 
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Nitrosomonas europaea 

Nitrosococcus nitrosus 

Nitrosococcus oceanus 

Nitrosococcus mobilis 

Nitrosospira briensis 

Nitrosolobus multiformis 

Nitrosoviblio tenuis 

Nitrobacter winograds勾i

Nitrobacter hamburgensis 

Nitrospina gracilis 

Nitrococcus mobilis 

Nitrospira marina 

Alcaligenes faecalis 

Thiosphae ra pαntotrophα 

Arthrobacter sp. 



また、脱窒反応には水素供与体として有機炭素源が必要であり、これにはメタ

ノールや生下水等が使用される。そして例 えばメタノールでは、 N0
3・Nの3倍以

上の量が存在すれば95%以上の脱窒が可能となる 6)。

脱窒反応の第 l段階においては、まずNO)ーの還元反応が進行するが、この反

応では、 NO)-還元酵素が関与している。このうち、異化型NO)-還元酵素はE.

coli、Pseudomonasaeruginosa、Pseudomonasdenitrificans等から得られてお

り、また、同化型N03-還元酵素は、植物、カピ等に存在する 35)。

脱窒細菌による代謝反応では、 N03-→N02ーの反応に引き続き 、N0
2ーの還元

反応が進行する。代表的な異化型N02-還元酵素としてはチ トクロム cd
t型N02-

還元酵素およびCuをもっN02-還元酵素が存在する 54)0 Grantらは、 Paracoccus

halodenitrificansは2種類のチトクロム cdt型N02-還元酵素を有すると報告して

いる 55)。また、 Alcaligenesfaecalisからもチトクロム cd
t型N02-還元酵素が得

られている O 一方、 CuをもっN02-還元酵素は、 Achromobactercycloclastesか

ら得られている 57)。

先に述べたように、脱窒反応においては、 N20はその中間代謝物質である O

すなわち、反応の途中で生じたN20は、 N20還元酵素の働きによってN
2ガスに

まで還元される。 N20還元酵素は、 Pseudomonasperfectomarin us等のものが

分離精製されている 58)0 N20還元酵素の性質としては、 O
2に対して不安定であ

ることが挙げられる 59}O このことは、例えば排水処理プロセスにおいて脱窒反

応を進行させる際に、 DOがわずかに存在する微好気性の条件下 においては、反

応がN20で終了し、それが環境中へ放出される可能性があることを示唆してい

る。

また、 Shounらは、通常はモノオキシゲナーゼとして作用するチトクロム p-

450が、カビ類の脱窒反応に関与し、ー酸化窒素 (NO) 還元酵素として働いて

おり、 Fusariumoxysporum等の多くのカピ類が脱窒活性を有していること、そ

して真菌類による脱窒反応の生成物質は、多くの場合においてN20であったと

報告している 60，6 t )。菌類は、活性汚泥中にも生息することから、これらの菌類

による N20発生も無視できない可能性が考えられる。

活性汚泥を用いた脱窒反応に伴う N20生成についての報告もある 62・66)o 脱窒
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反応時におけるN20の発生は、 CODcr/N03-N比が低く反応に必要な有機炭素源

が不足する場合、 SRTが短い場合等で起こ りやすいと報告されている 64.65)。

3-4 まとめ

第3章では、排水処理の窒素除去過程からのN2:O発生機構について、生物学的

硝化・脱窒反応、を採り上げ、既往の知見の整理を行った。その結果、多種多様

な微生物が硝化および脱窒反応に関与しており、自然界における窒素の物質循

環と同様に、排水処理プロセスにおいても各種微生物の相互作用等に着目した

硝化・脱窒反応の総合的な評価・解析が重要である 67・69)。また、生物学的硝化

・脱窒反応による窒素除去は、嫌気および好気の各反応条件の組み合わせによ

りなされるが、条件によってはN20発生量が増大する可能性もある。しかし、

N20発生を抑制する嫌気/好気条件の適切な組み合わせについてはほとんど解明

されていない。排水処理過程における N20発生に関する報告は、四分式活性汚

泥法を用いたし尿処理プロセス 70)、畜舎排水処理施設での調査71 )、下水処理場

においての調査等 72・75)いくつかあるが、 N20の発生は処理施設・処理プロセス

等により大きく異なる可能性が高い O

これらのことから、生活排水処理過程における N20発生とその制御にかかる

知見の集積が必須であり、実際の生活排水処理施設における N
2
0発生に関する

実態調査の必要性が考えられた。
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第4章 生活排水処理施設からの N20発生の実態と問題点の解析

4 -1 はじめに

現在までに明らかにされている排水処理における窒素除去とそれに伴う N
2
0

の発生に関わる知見については、第3章で述べた O しかし、これらの報告におい

ては、処理施設の規模や処理プロセスの違い等により、得られる現象も大きく

異なっている O それ故、従来から得られた知見に基づき、いかなるシステムを

構築することが適切であるかについての解析が必要である。

本研究では、 N20の発生抑制と富栄養化制限物質としての栄養塩類除去を同

時に達成することを重要な目的としている O そして、生物学的排水処理におい

て窒素等の栄養塩類除去を目的とした場合、好気条件と嫌気条件とを組み合わ

せ、好気条件下で硝化反応を、嫌気条件下で脱窒反応を進行させて、流入排水

中の窒素を最終的には窒素ガス (N2) として大気中への放出を効果的に行わせ

る必要がある 6.76)。

ばっ気(好気条件)および非ばっ気(嫌気条件)を周期的に繰り返す間欠ば

っ気活性汚泥法は、現在広く適用されている代表的な嫌気/好気処理プロセスの

1つである 77)が、 N20発生特性についての知見は得られておらず、 N20がこのよ

うなシステムから発生するか否かについての検討が必要である。本章では、実

際の生活排水処理を行っている施設において、間欠ばっ気活性汚泥法と従来の

排水処理プロセスである連続ばっ気活性汚泥法(長時間ばっ気活性汚泥法)の2

種類の処理方式を用い、処理方式の違いと N20発生および窒素除去特性につい

ての比較検討を行った O また、間欠ばっ気方式において、嫌気および好気の各

工程のいずれにおいてN20が多く発生する可能性があるのか、そしてd嫌気およ

び好気の各工程の時間配分を変化させ、嫌気・好気の各条件のバランスが窒素

除去能やN20放出特性に対してどのように影響するかを検討した。
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4-2 調査方法

4-2-1 実験施設の概要および運転操作条件

N20発生実態調査は、千葉県内にある団地の生活排水処理施設を用いて行っ

たo 本施設の間欠ばっ気活性汚泥法の処理装置の運転は、好気および嫌気の各

工程の時間配分が30分/60分となるようにタイマー制御されている O ばっ気およ

び撹祥はそれぞれ機械式ばっ気装置および水中撹祥機によって行われている O

ばっ気装置のばっ気風量は2.39m3min-Iであり、生物処理反応槽(ばっ気槽)

中に2台のばっ気装置が設置されている
O 処理施設内には4系の処理系があり、

各系はそれぞれ1，000人槽で、 200m3day-Iの処理能力を有している。また、生

物処理反応槽容積は約 175m3、反応槽の水理学的滞留時間 (HRT) は20時間に

設定されており、反応槽内の活性汚泥 (MLSS) 濃度は3，500----4，000mg1-1と

なるように調整されている。これらの4系の処理系を用いて調査を行った
O 間欠

ばっ気方式の運転操作条件は、好気および嫌気の各工程の時間配分として、 30

分/30分、 30分/60分、 30分/90分の3系を設定した。また、 1系については連続

ばっ気方式とした。本施設の処理フローをFig.4・1に示す。

4-2-2 試料の採集法

試料の採取は発生ガスおよび処理水等について行った。大気中への発生ガス

については、ガス回収用チャンパーを生物処理反応槽内の水面に設置し、これ

を用いて回収した O ガス回収チャンパーおよび大気中への発生ガス回収方法を

Fig. 4-2に示す。ガス回収チャンパーには側面に4個のフロートが取り付けてあ

り、水面に浮かべて使用するようになっている O 発生したガスは、エアポンプ

を用いサンプリングチューブを通してガス回収袋(テドラーバッグ)Jに回収し

た O 連続ばっ気方式、および間欠ばっ気方式の好気工程時では、ばっ気により

常に反応槽からガスが放出されているため、ガス試料を直接採取することが可

能である。これに対して間欠ばっ気方式の嫌気工程時においては、ばっ気が停

止しているために、大気中へ放出されるガスの回収は困難である。そこで嫌気

工程の開始時にチャンパー内をアルゴンガスによって置換し、工程終了時にチ
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Fig. 4-1. The train of the treatment facilities in the full-scale 

domestic wastewater treatment plant. 
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ヤンパー内のガスを回収する方法をとった O

水中の溶存ガスについても、以下に述べるヘッドスペース法を用いて採取し

たo 60mlシリンジに反応槽内活性汚泥懸濁液とアルゴンガスを30mlず、つ封入し、

1m!の2N-H2S04を微生物の活性を低下させるために添加する
O よ く振とうした

後に 1時間静置し 、シリンジ内の気相部分をガス試料として採取 した。

水質分析の ための試料に ついては、流入原水および反応槽内活性汚泥懸濁液

について採取 した O

処理施設内 における 調査の様子をFig.4-3に示す。

4-2-3 分析項目および方法

採取したガス試料 については、 ECDガスク ロマトグラフ ィー(島津製作所 、

GC-8A)を用いて分析した O

また、水質の分析は下水試験方法 78)に基づき、 NH)-N，N0
2
-N， NO)-N， T-N， 

P04-P， T-P， pHおよひごMLSSについて行った。 NHγNおよび、N0
2・Nについては

それぞれインドフエノール青法およびN-エチレンジアミン吸光光度法を用いた o

N03-NについてはN02-Nに還元した後にイン ドフエノール青法で分析した 。

T-Nについては、ペルオキソ二硫酸カリウムによって試料中の窒素分を 全て

NO γNにまで分解・酸化した後、 NO)-Nと同様の方法で分析した。POrPにつ

いてはモリブデン青法によって分析した。T-PについてはT-Nと同様の処理を行

い、試料中のリマ分を 全てPOrPにま で分解・酸化 した後に、 P0
4
-Pと同様の方

法で分析した。

4-2-4 N20放出速度の計算方法

連続ばっ気方式、および間欠ばっ気方式の好気工程時における生物処理反応

槽から大気中へのN20放出速度については、気体の状態方程式を用いて以下の

ように計算した。

WN20，alf，acro = Q ・ωN20，alr • MN20 ・P/(R. T . V，) . (1) 
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Fig. 4-3 (a). General view of the apartment buildings. 
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Fig. 4-3 (b). The domestic wastewater treatment facilities. 
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Fig. 4-3 (c). Installing the gas col1ecting chamber. 
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Fig. 4-3. (d). Col1ecting the emitted gas using the chamber. 
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ここで、 WN20.alr.;tero はN20放出速度(gmin.-I m-'3)、Qはぱっ気風量(1mi n.ー 1)、

ωN  20. a I rはECD-GCで分析されたガス試料中のN20濃度(v/v)、MN20はN20の分子

量(44.02)、Pは大気圧(1atm)、Rは気体定数(0.0821 atm K-I mol-I)、Tは温度

(K)、VIは生物処理反応槽の容積(m3)である O

間欠ばっ気方式の嫌気工程時における生物処理反応槽から大気中へのN
2
0放

出速度については、以下のように計算した O

WN20.air.anox= V2・ω N20.ai r・SI/S 2・MN20 ・P/(R. T . VI・ム tl)

-・・(2)

ここで、 WN20.air.anoxはN20放出速度、 V2はチャンパ一容積(1)、 S2はチャンパー断

面積(m2)、 SIはぱっ気槽水面の総面積(m2)、 stlはアルゴンガス置換からガス採

集までの時間(min.)である。その他の文字については(1)式と同様である。

j容存態のN20濃度については以下のように計算した。

CN20.diS=( 1 +戸 )ωN20・dis • MN20 ・P/(R. T) 、、，，
，
司‘J
/
'
E

、、

ここで、 CN20.diSは水試料単位体積あたりに溶存している N20濃度、 ωN20・di sはヘ

ッドスペース法に用いたシリンジ内の気相中のN20濃度、戸はN20のOstwaldの

溶解度係数(温度に依存する、 20
0Cでは0.675v/v) である 。

4-3 結果および考察

4-3-1 N20発生に及ぼす嫌気、好気条件の影響

式(1 )および(2)より算出された生物処理反応槽内活性汚泥懸濁液1m3あたり か

らの大気中へのN20放出速度は、 Fig.4-4に示すとおりである O 間欠ばっ気方式

の系では、連続ばっ気方式の系に比較してN20放出速度は極めて低い値を示し

た O さらに、間欠ばっ気方式の系における N20の発生は、その大部分が好気工

程時に確認された O 間欠ばっ気方式の各処理系からの 1日あたりのN
2
0放出量を
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計算してみると、 30分/30分、 30分/60分、 30分/90分のそれぞれの処理系の順

に、 5.17、3.93、1.17g-N20day-Jという値となった。これらの値を比較すると

各系の聞に若干の差がみられ、嫌気工程の占める割合の大きな系ほどN
2
0放出

量は小さくなった O これは、 N20の放出はその大部分が好気工程時に観察され

たことを考慮すれば、 lサイクルにおける好気工程時間の割合が小さな、すなわ

ち嫌気工程の割合の大きな処理系ほど、放出量の総計も小さくなった可能性が

ある O

生物処理反応槽内活性汚泥懸濁液中の溶存N20濃度の経時変化についてFig.

4-5に示す O 連続ばっ気方式の処理系においてはN20濃度は常に低かったが、こ

れは水中に生成したN20が、ばっ気に伴って常に大気中へと放散されているた

めと考えられた O 間欠ばっ気方式の処理系では、 N20濃度は好気工程時に低下

し、嫌気工程時に上昇するといった現象がみられた。これらの結果から、処理

水中に溶存した形で処理系外へと流出していくと考えられる N20の量を見積も

ると、 30分/30分、 30分/60分、 30分/90分のそれぞれの処理系の順に、 0.39、

0.54、0.22mg-N20day-Jとな った O すなわち、溶存態でのN20の放出は、大気

中への放出に比較すると極めて小さな値であったが、 N20は脱窒反応の中間代

謝物質であることから、生成したN20は嫌気性条件の組込み効果による脱窒反

応の進行により、速やかにN2ガスに変換されるものと考えられる。

また、 N20発生量は、人間 1人あたりから排出される生活排水の処理に由来す

る原単位としてみると、 0.43---1.89g-N20 yr-Jと試算された (Table4-1) 。な

お、 Table4-1のN20転換率を算出するにあたっては、4-3-3項で述べる窒素の

流入および処理水質に関する数値を使用した。 6，200---12，500人を処理対象人

員とした一次および二次処理を行っている生活排水処理施設での調査に基づく

Pe terらの試算では、生活排水処理において人間 1人あたり年間3.2gのN
2
0が発

生するとしている 7S )。このことは、排水処理における N
2
0の放出は処理方法や

運転操作条件、処理場の規模等の違いにより、様々に異なってくることを示唆

している O このよつな理由により、排水処理過程からのN20放出量については、

より詳細な調査研究を行い、知見の集積を図ることが必須であると考えられる。

Table 4-1のN20転換率 に関しては、いずれの処理系においてもその値は極め
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Table 4-1. Comparison of N 20 emission among various 

intermittent operational conditions. 

RUN 

30/30 

30/60 

30/90 

N20 emission 

(g-N20 

person-1 yc1) 

1.89 

1.43 

0.43 

Coversion 

ratlo to 

N
2
0 (1) (%) 

0.08 

0.OE3 

0.01 

(1) Ratio from the nitrogen influent to N20-N'. 

(2) Ratio from the removed nitrogen to N20-N. 
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Coversion 

ratlo to 

N
2
0 (2) (0/0) 

0.11 

0.06 

0.03 



て低いものとなった O 間欠ばっ気方式は、硝化および脱窒反応を適切に進行さ

せることによって、 N20放出量および転換率を連続ばっ気方式に比較して極め

て低く抑制することが可能であると考えられる。

4-3-2 窒素除去能に及ぼす嫌気、好気条件の影塑

各処理系における窒素に関する水質についてFig.4-6に示す。間欠ばっ気方

式においては、全ての系で好気工程時にNH)・N濃度が減少し、 NO)-N濃度が増

大した O また、嫌気工程時にはN03-N濃度が減少した。この現象は、好気工程

時には硝化反応が、嫌気工程時には脱窒反応が進行していることを表している O

NOrNの蓄積はいずれの処理系においても観察されなかった O 窒素形態で考察

すると、それぞれの処理系の聞に明確な差が確認された O 連続ばっ気方式およ

び~30分/30分の系においては、窒素形態の大部分がNO)・Nであり、 NH)-N濃度は

非常に低い値をとった。これに対して30分/60分および30分/90分の処理系にお

いてはその大部分がNHγNであり、 NO)-N濃度は極めて低かった。ばっ気槽内

のDO濃度について経時的に測定した結果はFig.4-7に示すとおりである。連続

ばっ気方式ではDO濃度は常に高く、このため硝化反応のみが進行したものと考

えられる o 30分/30分の系においては、好気工程時のDO濃度は0.5mg1-1以上に

維持されていた O 本処理施設における流入窒素濃度は、 NH3-Nとして20'"'--25mg

1-
1、T-Nとして25'"'--30mg1-1程度であった。一方、流入原水中にN0

2
-Nおよび

N03-Nはほとんど検出されなかった。それ故、本処理施設にお いてこれらの運

転操作条件で処理を行うとすれば、 DO値を0.5mg1一l以上に維持しつつ30分間

の長さの好気工程で、 25mg1-1程度のNH)-Nはほぼ完全に硝化され得るという

ことができる O しかし、処理水中にN03-Nが残存していることから判断すると、

嫌気工程の長さが30分間では不十分であり、脱窒反応が十分に進行しdないうち

に次の好気工程が開始されてしまったものと考えられる。

30分/60分の処理系では、 T-N濃度としては30分/30分の処理系とほぼ同程度

の処理能を示したが、窒素形態の大部分がNHγNであった。30分/60分の処理系

の好気工程時のDO濃度は、 0.3mg1-1程度であり、このレベルのDO値では30分

間の好気工程では硝化反応を完全に進行させるのには不十分である可能性が考

-45-



Anoxic Aerobic 

15 

〆'ヘ

210 
、-〆

ロ
0 
‘圃dro 
』

ロ
v 
u 
口。
υ 

5 

15 

〆ー町、

210 
、-./

c 
o 
d 
』

‘・4c 
v 
u 
C 。
υ 

5 

¥
.
，
ノ
h
u
 

/
'
'
t
、、

(a) 

30 
O 
O 120 90 30 60 

Time (min.) 

O 
O 

120 

(d) 

60 90 
Time (min.) 

〆'、、

220 
、句，〆

ロ
o 

ro 
1-< 

ロ
8 10 
ロ。
υ 

(c) 

Anoxic 

15 

〆ー、、
F・4

ー・4
b1) 

E 10 
、...;

ロ
0 
令~

c'j 
』

‘・4ロv 
u 
Z 
O 

υ 
5 

120 60 90 
Time (min.) 

30 
O 
O 120 30 60 90 

Time (min.) 

O 
O 

Fig. 4-6. Time course of NH3-N(o)， N02-N(41) and N03-N(o) in the 

water in each aeration tank. The sum of each of the 

forms is equal to the total nitrogen. 30/30 (a); 30/60 (b); 

30/90 (c); continuous aeration (control run) (d). 

-46-



1.5 

，，-¥ 
... ・4

F・・・‘

∞ rAerobic 
g 1O Anox.ic 

ロ。
ro 
』

ロ

2O 5 
0 
u 。
Q 

ハU

ハU

30 60 

Time (min.) 

90 120 

Fig. 4-7. Time course of DO concentration in the 

water in each aeration tank:. 

Symbols: O. 30/30;・.30/60;く).30/90・
・.continuous aeration (control run). 

-47-



えられる o 30分190分の処理系では、 30分160分の処理系と同様に、窒素形態の

ほとんどがNHγNであった O その上、 T-N濃度でみると、他の間欠ばっ気方式

の処理系に比較してその値が高くなっている。これは処理水質の悪化、窒素除

去能の低下を意味する o 30分190分の処理系においては、好気工程時のDO濃度

は0.2mg1一l程度であった。これは30分160分の処理系よりもさらに低い値であ

り、まず硝化反応が進行しないために処理水中にNH
3
-Nが残存し、処理能の低

下を招いたものと考えられる O このことは4-3-1項で述べたN
2
0の発生とも密接

に関わってくる O すなわち、 30分190分の処理系においては、窒素除去の第一反

応である硝化反応そのものが進行しないために、 N
2
0も発生しなかった可能性

が考えられる。

間欠ばっ気方式の調査結果から、好気工程を、 DO濃度を 0.5mg1-1程度で30

分間程度維持することにより、流入原水中のNH
3はほぼ完全にN03ーまで硝化す

ることが可能である
o 60分間の嫌気工程は脱窒反応を進行させるのにほぼ適当

な長さである。これらの運転操作条件を十分に満足するためには、ばっ気装置

のKLa等をより高めること等が重要であることが明らかとなった。

各処理系における窒素収支についての評価はTable4-2に示すとおりである。

表中、窒素除去率は流入原水および処理水中のT-N濃度より算出した。本来窒

素除去を目的としていない連続ばっ気方式においては、窒素除去はほとんどな

されていない。間欠ばっ気方式の処理系では、 30分160分の処理系が最も処理能

に優れていた O 硝化および脱窒反応の考察においても述べた ように、 DO値を

0.5mg 1-
1程度、30分間程度の好気工程、および60分間程度の嫌気工程は、窒素

除去率といった点からも、極めて適正な操作条件であるものと考えられる。こ

のように、間欠ばっ気方式においては嫌気および好気の各工程を適切に制御す

ることによって、窒素除去能を大きく向上させることが可能であることが示唆

された O このことから、適正な運転操作条件を解明するための詳細な検討を、

DO制御間欠ばっ気活性汚泥法を用いて行うこととした。
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Table 4-2. Comparison of nitrogen removal efficiency for each treatment process. 

Influent Influent Influent Effluent Effluent Effluent Nitrogen RUN NH3-N NOrN T-N NH3-N NOrN T-N removal (mg 1-1) (mg 1-1) (mg 1-1) (mg 1-1) (mg 1-1) (mg 1-1) efficiency (%) 

30/30 20.45 1.19 22.26 0.50 6.14 7.15 67.9 ム
kο 

30/60 26.37 1.00 27.40 6.19 0.18 6.68 75.6 

30/90 23.4 7 0.20 25.86 11.96 0.15 12.17 52.9 

CONT. 23.76 0.21 27.74 0.50 25.72 26.33 5.1 

Note: Each concentration is the average va1ue. 



4-4 まとめ

第4章では、活性汚泥法の生活排水処理施設において、連続ばっ気および間欠

ばっ気の2方式について、 N20放出状況および窒素除去能とを比較し、生物処理

ンステムへの嫌気条件の導入の効果を解析評価した。得られた結果は、以下に

まとめるとおりである。

1 )間欠ばっ気方式においては、連続ばっ気方式に比較してN
2
0放出量およびそ

の転換率が極めて低く抑制された O

2) N20の発生は、その大部分がばっ気に伴って大気中へと放出されるものであ

り、溶存態でのN20流出量は極めて小さいものであった。

3) 間欠ばっ気方式における N 2 0放出量は、 0.43-~ 1.89g-N20 person-I yr-Iと試
算された O

4)好気工程時のばっ気槽内のDO濃度を0.5mg1--1
以上に保持することで、流入

NH3
を完全に

N03ーにまで硝化することが可能であった O また、 60分間の嫌気

工程は脱窒反応が完了するのに十分な長さであった O

5)好気および嫌気の各工程を適切に組み合わせ、かつ制御することは、窒素除

去能の向上および、N20放出の抑制を達成する上で極めて重要であることが示

唆された O

本章の結果より、硝化および脱窒の各反応ごとのN
2
0発生に関与する因子の

評価・解析の必要性が示唆された O さらに、好気工程時にN
2
0の発生が大であ

ったことから、特に硝化反応における N20発生に関する検討が必要であると考

えられた O
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第5章 生物学的硝化反応における N20の生成機構および影響因子の解明

5-1 はじめに

第4章では、生活排水処理施設におけるN20発生および窒素除去特性に関する

実態調査を、嫌気条件を組み込んだ場合とそうでない場合の活性汚泥法につい

て行った o そして、連続ばっ気・間欠ばっ気に関係なく、排水処理過程におけ

るN20の発生はその大部分がばっ気に伴って大気中へと放出されることと、嫌気

条件を組み込むことでN20発生の抑制と窒素除去能の向上とが可能なことを明ら

かにした。第3章でも述べたが、生物学的硝化反応の多くを担っていると考えら

れる独立栄養硝化細菌は、生育速度が従属栄養細菌に比較して非常に小さい。

また、一般に硝化細菌に比較して脱窒細菌の方が存在量が大きい O このため、

生物学的排水処理における硝化および脱窒反応の進行について考察する場合、

硝化反応が反応全体の律速因子となるものと考えられる。これらのことも考慮

しつつ嫌気条件の組み込みによるN20の発生抑制の可能性を明らかにするために

は、まず、硝化反応における N20生成の挙動を解析し、それに基づき嫌気条件を

組み込んだN20発生抑制効果を評価する必要があると考えられる。既に第3章で

述べたように、 N20は硝化および脱窒反応の双方において発生するとされている

が、第4章で得られた結果も踏まえて判断すると、特に硝化反応の進行に伴う発

生が、大きな量を占めると考えられる O

本章では生物学的硝化反応に着目し、その進行に伴う N
2
0生成反応、そして生

成に影響を及ぼす因子等について基礎的な解析・評価を行った。
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5-2 実験方法

5-2-1 実験装置

実験は、有効容積2.01の円筒型の生物処理反応槽(ばっ気槽)を単槽で使用し

た活性汚泥法の処理装置 (Fig.5-1) を用いて行った。ここで、反応槽を単槽で

使用した理由は、活性汚泥法における沈殿槽等の影響を排除し、解析を容易に

するためである。使用した活性汚泥は、本実験の温度条件と同じ200Cの恒温室

内で、活性汚泥法の実験装置を用いてあらかじめ恩11養したものである。生物処

理反応槽内に、この馴養した活性汚泥をMLSSが約2，000mg1-1となるように導

入し、 T-N40mg 1-
1 

(Organic-N， NHγN， NOrN， N0
3
-Nがそれぞれ15，25，0，

Omg 1-
1

) の合成排水をHRTが16時間になるように連続供給した。なお、処理水

の引き抜きは平膜フィルターを用いて行った O 合成排水の組成はTable5-1に示

すとおりである。

5-2-2 実験条件

実験のパラメーターは、 DO濃度、水中のN03・N濃度およびpHとした O 実験系

は通気量の設定を変えることにより、 DO濃度を0.5，1.0，2.0， 4.0mg 1-1の4系を

設定し、 pHは7.0に設定した O これらの4系に対して、 Tab1e5-1の組成の合成排

水を連続供給し、 DOの硝化反応およびN20発生に及ぼす影響について検討した

(段階r)。次に、 Table5-1の合成排水に対してN0
3
-N濃度がそれぞれ40mg1-1、

80mg 1-
1
増加するように段階的にKN03を添加して流入させ、 N0

3
-N濃度の及ぼ

す影響について検討した(段階II) 。さらに、 Table5-1の合成排水色流入させ

っつ、反応槽内のpH値を7.0から 6.0，5.0へと段階的に変化させてpHの及ぼす影

響について検討を行った(段階IIr)。これらの実験条件をまとめてTable5-2に

示した。
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Fig. 5-1 (a). Schematic apparatus of the experiment. 
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Fig. 5-1 (b). Picture of the experimental apparatuses. 
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Tab1e 5-1. Composition of the synthetic wastewater (mg 1-1). 

NaCl 6.60 Dextrin 30.45 

加19S04・7H20 8.20 B actopeptone 65.40 

KH2P04 18.60 Yeast Extract 65.40 

KCl 13.40 Meat Extract 74.60 

NH4Cl 95.50 

NaHC03 191.4 

BOD 200 

T-N 40 

T-P 5 

Note: NaHC03 for alkalinity supplement. 
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Stage 111 
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5-2-3 試料の採集法

試料の採取は発生ガスおよび処理水等について行った。本実験に使用した装

置は、反応槽上部が必要に応じて密閉できるように製作されている。大気中へ

の発生ガスは、エアポンプを用いてサンプリングチューブを通してガス回収袋

(テドラーバッグ)に回収した o また、水中に溶存した形で存在するガスにつ

いては、 4-2-2項のヘッドスペース法を用いて採取した。ただし、 4-2-2項と異な

り、微生物の活性を低下させるために、 HgCl2を活性汚泥懸濁液試料30mlに対し

て1mlを添加したときに 100ppmとなるような濃度に調整して使用した。

水質分析のための試料については流入原水、反応槽槽内活性汚泥懸濁液を採

取した。ここで、本実験系においては、フィ jレターにより処理水の引き抜きを

行っているため、活性汚泥懸濁液の水質は処理水質に等しいことになる。

5-2-4 分析項目および方法

ガス濃度および水質の分析項目および方法については4-2-3項に準じる。

5-2-5 生物処理反応槽内の窒素収支

反応槽内で進行している微生物反応については、以下のモデルに基づいて考

察した。反応槽内における物質収支を模式化したものがFig5-2である O ここで、

流入排水中のN20およびN2濃度はゼロとして解析評価した。

これらをもとに、硝化反応の反応式について考察すると以下のようになる。

まず、硝化反応、は次のように模式化される。

すNH3・α ワN02

NH3 → N0
2 
- 一一+ N0

3 
-

、、，ノ
司
自

'A
/目、、
• • • • • • • • • 

N20 

ワNH3・(l一 α)

-57-



Influent 

(Fw， Si，i) 

Exhaust (CG) 

Y 

VL 

Aeration 

(FG， CGo) 

Fw: flow rate of influent 

Si.i: substrate concentration in influent 

Si.e: substrate concentration in effluent 

FG: flow rate of aeration 

CGO: gas concentration in aeration 

CG: gas concentration in exhaust 

CL: dissolved gas concentration in effluent 

V L: volume of the bioreactor 

Effluent 

(Fw， Si，e， CL) 

V G: total volume of minute gaseous phase in water 

y : biomass (MLSS) 

Fig. 5-2. Mass balance in the bioreactor. 
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ここで、 ワNH3:NH3酸化速度、 ワN02:N02'酸化速度、 αNH3のN02ーへの反応

率であり、 (1)式の各反応過程ごとに解析する O

a) NH3 → N02 -

N20 

YL' dSNH3/dt=Fw・(SNH3.1-SNH3.e) -Y L・ワ NH 3・α X-YL・ワNH3・(1一 α).x 

NH3変化分 流入・流出 N02一生成 N20生成

-p x-vL・ワ x・NH3 X 

汚泥同化 ①
 

ここで、 sx:汚泥中の窒素含有率、ワ x. i .基質iが反応するときの汚泥生成速

度である。

菌体組成をCsH702N=113.116とすれば、

s x三 N/CsH702N=14.01/113.116 =0.1238・・・キ0.124となる O

b) N02- → N03 -

Y L' dSN02/dt=Fw' (SN02.i -SN02.e)+ Y L・ワ NH3・α・χ-YL・ワ N02・X

N02一変化分 流入・流出 N03一生成

-p x-vL・ワ X.N02' X 

汚泥同化 -・・②

硝化反応がNH3(有機体のNも含む) を出発物質とするときは、定常状態にお

いて① 、②の左辺=0であることから、これらの2式を用いて次式が導かれる 。
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O=Fw' (SNH3.， -SNH3.e)+Fw' (SN02.， -SN02.e)一VL・ワ NH 3・(1一 α)'X-VL・ワ N02・

x-sx'VL' (り x・NH3+ワx. N02)・X
③
 

c)生成したN20の系外への放出に関する式

.液相中

V L' dCL・N20/dt=VL・ワ NH3・(1-α). X -VL・kL・N20・a(CL・
N20一C
L
*.N20)

N20変化分 菌体から発生 気相中へ

-Fw' CL.N20 

出+向山
、
仇

U

④
 

ここで、ワ
NH3・(1一 α)は、正味のN20生成速度を表すことになる。

また、平衡状態が仮定できる場合にはPN20=HN20・CL* .N20 (HはHenry定数)の関

係が成り立つ。 PN20は放出ガス中のN20分圧を表すO

-気相中

Vo
・
dCo・N20/dt=Fo・COO.N20+ V L・kL.N20・a(CL・N20一CL*.N20)-Fo・CO・

N20 ⑤
 

通気air中 液相より 大気中へ

定常状態で④、⑤の左辺=0となる。よってこれらの2式から、

VL・ワ NH3・(1一 α).X =Fo (Co・N20一COO.N20)+Fw'CL・
N20

⑤
 

よって、 N20生成速度は、次式で与えられる O

ワNH3・(1-α)= IFo (CO.N20-COO.N20)+Fw'CL・N201- /V L' X 
⑦
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5-3 結果および考察

5-3-1 硝化反応、 N20生成に及ぼすN03一蓄積および00の影響

生物処理反応槽内のDO濃度と水中のNO)ーの蓄積が、硝化反応およびそれに伴

つN20生成に及ぼす影響について検討した。各系の反応槽内の窒素形態とその濃

度はFig.5-3に示すとおりである 。段階Iの結果から、 HRTを16時間に設定した

場合、 DO濃度が低い場合においても十分に硝化反応は進行し、全ての実験系に

おいて硝化率は90%以上が得られた。また、硝化速度についても差がみられな

かった。一般に、硝化反応はDOの低濃度領域(約 lmg1-1以下)において阻害

を受け、硝化速度が低下するとされているが、本実験条件下においては反応槽

あたりの窒素負荷が低いために、硝化反応が十分に進行するための時間が確保

されたものと考えられた。この点については、 HRTをさらに短くする等によっ

て窒素負荷を高めた場合の、 DO濃度の硝化反応および速度に及ぼす影響につい

てさらなる検討が必要である O

Fig. 5-3の段階IIから、 DO濃度の高低および水中のNO)ーの蓄積とは無関係に、

全ての系において十分に硝化反応は進行することがわかった。また、全ての実

験系においてN02ーの蓄積は観察されず、硝化率は90%以上が得られ、硝化速度

にも影響はみられなかった O ところで、本実験においては、段階11の第2期間で

水中のNOγN濃度は全ての系で 110mg1 -1以上の値となった。生活系排水の処理

においては、水中の窒素濃度はこの範囲にまで上昇することはあり得ないため、

水中における NO)-Nの蓄積は、硝化反応 (NHγN酸化反応)にはほとんど影響

を及ぼすことはないといえる O

ばっ気槽内のNO)-N濃度と、大気中へのN20発生速度および処理水中に溶存し

た形でのN20発生速度との関係は、 Fig.5-4に示すとおりである。 Fig.5-4(a)よ

り、大気中へのN20発生速度は、 NO)-Nの低濃度領域(すなわち段階1)におい

ては、 DOの値に関わらずほぽ同程度の値をとった。しかし、 NOγNの蓄積に伴
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って全ての系において発生速度は大きくなり、その値はDO濃度の高い系ほど大

きくなった O また、 Fig.5-4(b)より、 j答存態のNzO発生速度はDOの低い系ほど

大きく、 NO)-の蓄積に伴い、全ての実験系においてその値は増大することがわ

かった O 本実験に使用した装置では、通気量を適切に制御することによってDO

値の設定を行っている O それ故、 DO設定値の高い系ほど通気量も大きく、従っ

て反応槽のKLaも大きな値をとることになる 。本実験装置における通気量と KLa

との関係を測定したが、その結果はFig.5-5に示すとおりである O すなわち、

KLaの大きな系ほど、発生したN20はぱっ気により速やかに大気中へと放散され

ることになる O 消費されたNHγNのN20-Nへの転換率について評価してみると、

NO) -の低濃度領域においてはDOの値に関わらずほぼ同程度の値をとったが、

NO) -の蓄積に伴い全ての系においてN20転換率は大きくなり、その値はDO濃度

の高い系ほど大きくなった(Fig.5-6)0 これは、大気中へのN
2
0の放出量と関係

しているものと考えられた O 以上のことから、硝化反応時にHRTが長く流入窒

素負荷が低く、かつ酸素が十分に供給されDO濃度が高い場合には、水中のNO)ー

の蓄積を抑制することが、 N20発生を抑制するために重要であることが明らかと

なった O そのためには、嫌気工程の適切な組み込みにより、脱窒反応を効率的

に進行させ、生じたNO)ーを速やかに還元させることが重要である O

5-3-2 硝化反応、 N20生成に及ぼすpHおよび00の影響

生物処理反応槽内のpHの変化の影響について検討し、各実験系の反応槽内の

窒素形態とその濃度をFig.5-7に示す o Fig. 5-7の段階IIIから、 DO濃度の高低

および、水中のpHの変化とは無関係に、全ての系において十分に硝化反応は進行

することがわかった O また、全ての実験系においてN0
2
-の蓄積は観察されず、

硝化率は 90%以上が得られ、硝化速度 にも影響はみられなかった。この点につ

いては、 5-3-1項における考察と同様に、窒素負荷を高めた場合のpH値の硝化反

応、および速度に及ぼす影響を、さらに検討する必要がある。

水中のpHと、大気中へのN20発生速度および処理水中に溶存した形でのN
2
0

-64-



8.0 

-一/
一

-・.・ ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ーーーー

ー--------
6.0 

• 
------.._----....J・・・・・・・・・・・・・--ーーーー・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・• 4.0 

(
で
お
)
も
は
山 • 

--・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ーー一一一 一一ー一ーーーー...........・.2.0 

ハU

ハU

1.25 1.00 

Air flow rate (1 min -1) 

0.75 0.50 0.25 

Fig. 5-5. Relationship between air flow rate 

and KLa value. 

-65-



0.25 

~ 0.20 
~ 
。
号 0.15
~ 

ロ
O 
(/'J 
』

ω 
〉
口。
υ 

0.10 

0.05 

O 

.....0. 
ーー..噌 ・ーー・- ーーー・ー ーー・・・ ーーー・ー・.. 一一 一一

一一 一一 ーー・ー ー.・ ...ーーー

o 20 40 60 80 100 120 

N03-N (mg 1-1) 

Fig. 5-6. Influence of DO and nitrate accumu1ation 

on converSlon ratio to N 20-N. 

DO concentration was O..5mg 1-1 (0); 

1.0mg 1-1 (・);2.0mg 1-1 (0); 4.0mg 1-1 (φ) ， 

respecti ve1y. 

-66-



(
-
L

∞E
)
ロ
2
克
己
ロ
ωυ
ロ

oυ

JFふげ
pH;6o i pH; 5.0 

Stage III Stage 1 
40 

30 

20 

10 

(
-
L

∞E
)
C
O一
克
己
ロ

ω
υ
c

。υ

Stage 1 Stage III 
40 

30 

20 

10 
l

-

司

町

1
・

9
0

一
m
一

ハU

一
-

圃

曾

'
A
『

.
，同O
一
D

一
、B，ノ
-

L
U
-

〆
'
E

‘、
白

O 
O 

21 14 7 

O 
O 21 14 7 

Time (day) 

Stage III Stage 1 
40 

30 

20 

(
ア
-
∞

g)
ロ
O
Z
M
g
c
ω
υ
ロ
oυ

Time (day) 

Stage III Stage 1 
40 

30 

20 

(
『

t
-

∞E
)
ロ
O
ニE
E
ω
υ

口。
υ (d) DO; 4.0mg 1-1 10 

-
o
b
一

一
m
一

一
ハ
U

一

一

司

L

一
O

一
D

一
-

一
の
一
ハ

10 

21 14 7 

Time (day) 

ハ
U

ハU
21 14 

Time (day) 

7 

O 
O 

Fig. 5-7. Influence of DO and pH on water quality. 

Symbols: 0， NH3-N;・， NC)2-N; 0， N03
-N. 

The sum of each of the fonms is equal to 

the total nitrogen. 

-67-



発生速度との関係は、 Fig.5-8に示すとおりである o Fig. 5-8(a)より、大気中へ

のN20発生速度は、 pHが7・Oおよび6.0の条件下においてはDOの値に関わらずほ

ぽ同程度の値を示したが、 pHを5.0まで低下させると、全ての系においてN
2

0発

生速度は急激に増大し、その傾向はDO濃度の低い系ほど顕著であった O これは

5-3-1項のFig.5-4(a)で考察したように、 N0
3ーが蓄積した場合にはDO濃度が高

い系ほどN20発生速度が大きくなったことと異なる傾向である O さらに、 pH低

下時における N20発生速度の最大値 (DO濃度0.5mg1-¥の系)は、 N0
3
-が蓄積

した場合のそれ (DO濃度4.0mgl-1の系)に比較して、 2.5倍程度に達している。

また、一般には、反応槽のKLaが大きいほどN20放散速度も大きくなると考えら

れるのに対し、 Fig.5-8(a)ではKLaの小さい系ほどN
2
0放散速度が大きくなって

いる o Fig. 5-8(b)より、 j容存態のN20発生速度について考察してみると、 DO濃

度の低い系ほど発生速度は大きく、 pHが低下するに従って全ての実験系におい

てその値は増大し、その中でも DO濃度0.5mg1-1の系において急激に増大した。

この点については、ふ2-5項の④式中のkL.N20・a(CL・N20- CL * .N20)で、 CL.N20が大き
くなったためと考えられる

O すなわち、 DO値の低い系ほど装置のKLaも小さい

ために生成したN20が水中に溶存したまま存在する O しかし、 DO値の低い系ほ

とぞN20生成速度すなわち溶存N20濃度の高まる割合が著しく大きく、このため

Fig. 5-8(a)で示したようにKLaが小さい場合においても溶存濃度に依存する放散

の駆動力が大きく、大気中へのN20放散速度が大きくなっ たと考え られる 。

特にpHが低下した場合に、 N20発生速度が急激に増大した理由については

以下のような可能性が考えられる o Nitrobacterによる N0
2ーとN03ーの問の代謝

反応においては、 pHが低い条件下ではN0
3ーから N02ーへの還元反応が進行する

45)o そしてここで生じたN02ーをN.europaeaが還元し 44)、N20が発生した可能性

である O しかし、 N02-の蓄積は観察されなかったことと、本実験に使用した活

性汚泥は多種多様の微生物の混合培養系であること等から、上記の可能性につ

いて判断するためには、純粋培養した硝化細菌による詳細な検討が必要である

ものと考えられる O
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消費されたNH)-NのN20への転換率は、 pHが7・0および6・Oの条件下において

はDOの値に関わらずほぼ同程度の値をとったが、 pHを5・Oまで低下させると

全ての系において転換率は増大し、その傾向はDO値の低い系ほど顕著であった

(Fi g・ 5-9) 0 pH低下の影響は DO値の低い系ほど大きく現れ、消費された

NH)-NのN20-Nへの転換率についても、 DO濃度が0・5mg1-1の系で、pHが5・Oの条

件下でNO)-の蓄積の場合に比較して著し く大きな値 (0.54%) を示した。 以i
のことから、硝化反応時における N20の発生に対しては、特にpHが大きな影響

を及ぼし、処理過程における pH低下を抑制することは極めて重要であることが

明らかとなった O

5-4 まとめ

本章では、生物学的硝化過程における N20生成反応に着目し、 DO、pH、水中

のNO)-の蓄積の影響を明らかにした。得られた結果は、以下にまとめるとおり

である O

1) HRTを16時間に保持した場合、 DO値の高低およびN0
3ーの蓄積に無関係に十

分に硝化反応を進行させることが可能であった。 また、大気中への
N20発生速

度は、 N03-Nり低濃度領域においてはDOの値に関わらずほぽ同程度の値をと

ったが、 N03-の蓄積に伴って全ての系において発生速度は大きくなり、その

値はDO値の高い系ほど大きくなった O

2)水中のpH値とは無関係に十分に硝化反応は進行し、全ての実験系において硝

化率は90%以上が得られ、硝化速度にも影響はみられなかった O また、大気中

へのN20発生速度は、 pHが7.0および6.0の条件下においてはDO値ぷ関わらず

ほぽ同程度の値をとったが、 pHを5・Oまで低下させると全ての系において発生

速度は急激に増大した O 低pHはN20発生量の増大に大きな影響を及ぼすこと

が明らかとなった。これらのことから、 pHは重要な維持管理因子であり、 pH

低下を抑制することはN20発生を抑制する上で極めて重要であることが明らか
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となった。

本章の結果から、硝化反応における N20発生を抑制するためには、特にpHの

制御が重要であることが示唆された O 一般に硝化反応の進行に伴いpHは低下し、

脱窒反応の進行に伴いpHは上昇する o 生物学的排水処理においては、 NaOH等

の添加により pHの低下を防止するといった方法も採られているが、好気および

嫌気の各条件を適切に組み合わせることにより、硝化反応および脱窒反応を効

率的に進行させ、脱窒反応の進行によるN03-濃度の低減とともに、 pHの低下を

抑制することが重要であると考えられる O
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第6章 生物学的脱窒反応を組み込んだ嫌気好気排水処理プロセスの

N20放出抑制機構の解析

6-1 はじめに

第5章では、 NO)ーの蓄積およびpHの低下がN
2
0発生速度の増大を招くこと

特に低DO濃度条件下においてpHが低下した場合に発生速度が急激に増大する

こと等を明らかにした O しかし実際の排水処理においては、嫌気および好気の

各条件を適切に組み合わせ、かっ、制御することによって窒素除去能の向上お

よび、N20発生の抑制とを高度に達成することが重要となる O そのためには、嫌

気/好気条件を適正に制御できる条件下における解析評価が必要不可欠である O

本章では、代表的な嫌気/好気処理プロセスの lつである間欠ばっ気活性汚泥

法に対して、嫌気および好気の各工程の最適操作条件について、従来のタイマー

制御方式と DO自動制御方式との比較検討を行い、窒素除去能、 N
2
0発生抑制能

等について解析評価を行った o DO制御方式は、タイマー制御方式に比較して窒

素除去能については優れていることが報告されている 79・81 )が、 N
2
0発生抑制能

についての比較解析はなされていない。

6-2 実験方法

6-2-1 実験装置

実験は、生活排水の処理を想定した間欠ばっ気活性汚泥法の装置2系を用いて

行った O ばっ気撹#の制御方式としては、 Run1としてDO制御、 Run2としてタ

イマー制御の各方式の間欠ばっ気活性汚泥法を用いた。実験装置はど41の生物

処理反応槽(ばっ気槽)および2.51の沈殿槽から構成される O 沈殿槽において

沈殿分離した汚泥は、ポンプによりばっ気槽へと返送される仕組みになってい

る O 実験装置をFig.6-1に示す O 流入排水は、 BOD200mg 1-1、T-N40mf! 1-1 

(Organic-N， NHγN， N02-N， NO)-Nがそれぞれ 15，25，0，Omg 1-1) 、T-P
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Fig. 6-1 (a). Schematic apparatus of the experiment. 
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Fig. 6-1 (b). Picture of the experimental apparatuses. 
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5mg 1-
1

であるような合成排水を使用した
O 流入排水の組成をTab1e6-1に示す。

また、 HRTは12時間、ばっ気槽内MLSSは約3，OOOmg1-1、汚泥返送率は50%と

なるように設定した O また、実験は200C恒温室内で行った O

6-2-2 実験条件

実験装置のばっ気制御方式については以下の通りである。

Run1においては、生物処理反応槽内のDO濃度が連続的に計測されている O

好気工程のばっ気開始後、ばっ気槽内のDO値が3・Omg1 -1に達する までばっ気

は継続される o DO値が3.0mg1-1に達するとばっ気が停止され、 DO濃度は低下

してくる。そしてDO値が0.5mg1-1にまで低下した時点から、嫌気工程のタイ

マーが
60分間作動する O これを lサイクルとして、好気および嫌気のサイクル

が周期的に繰り返される。

Run2においては、 lサイクルが好気工程60分および、嫌気工程60分に固定され

ており、タイマー制御により好気および嫌気の各工程が同様に周期的に繰り返

される。

6-2-3 試料の採集法

試料の採取は発生ガスおよび処理水等について行った。本実験に使用した装

置は、ばっ気槽上部が必要に応じて密閉できるように製作されている o 大気中

への発生ガスについては、エアポンプを用いサンプリングチューブを通してガ

ス回収袋(テドラーバッグ)に回収した O 好気工程時においては、ばっ気によ

り常にばっ気槽からガスが放出されているため、ガス試料を直接採取した o 嫌

気工程時においては4-2-2項で述べた方法と同様に、嫌気工程の開始時にばっ気

槽上部の気相部分をアルゴンガスによって置換し、嫌気工程の聞は密d関、放置

し、嫌気工程終了時にこの気相部分のガスを回収する方法を採用した O 水中に

溶存した形で存在するガスについても、 4-2-2項のヘッドスペース法を用いて採

取した。ただし、 5-2-3項と同様に、微生物の活性を低下させるためにHgC1zを

使用した。

水質分析のための試料としては流入原水、反応槽内活性汚泥懸濁液および処
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Table 6-1. Composition of the synthetic wastewater (mg 1 -1)・

NaCI 6.60 Dextrin 30.45 

MgS04・7H20 8.20 Bactopeptone 65.40 

KH2P04 18.60 Yeast Extract 65.40 

KCl 13.40 Meat Extract 74.60 

NH4CI 95.50 

NaHC03 191.4 

BOD 200 

T-N 40 

T-P 5 

Note: NaHC03 for alkalinity supplement. 
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理水を採取した O

6-2-4 分析項目および方法

ガス濃度および水質の分析項目および方法については4-2-3項に準じる O また、

N20放出速度等の計算については4-2-4項に準じて行った。

6-3 結果および考察

6-3-1 00制御およびタイマー制御における N20放出特性の比較解析

生物処理反応槽から大気中へのN20放出速度および反応槽内の溶存N
2
0濃度

の各処理系における経時変化を Fig.6-2に示す。大気中へのN
2
0放出速度は

Run 1およびRun2ともに、第4章の実態調査の結果と同様に好気工程時に大きな

値を示した O 各処理系ごとにみると、 Fig.6-2(a)より、 Runlにおいては好気工

程の時間経過に伴ってN20放出速度、溶存N20濃度ともに増大し、好気工程の

中間期にそれぞれ最大値となることがわかる O なお、嫌気工程時においては

N20放出速度は好気工程時の 1/10程度と なり、さらに溶存N
2
0濃度は嫌気工程

の時間経過に伴い減少し続けた o N20の発生は硝化および脱窒の各反応の進行

に伴って生じることから、 DO濃度やORPといった反応槽内の環境条件や、硝化

および脱窒反応の進行状況と併せて考察する必要があるが、この点については

6-3-2項で議論する 。

Run2においては、大気中へのN20放出速度は嫌:気工程時に比較して好気工程

時に大きな値を示した O この点についてはRun 1と同様であるが、その値は

Runlの2-----3倍の大きさとなった O また、その他の点についてはRun1とは異な

った挙動が観察された o Fig. 6-2(b)より、 Run2においてはN
2
0放出法度、 j容存

N20 濃度ともに好気工程時の初期に最大値をとった O そして好気工程の時間経

過に伴って、 N20放出速度、溶存N20濃度ともにその値が減少し、好気工程終

了時に溶存N20濃度は最小値となった O 嫌気工程においてはRun1同様にN
2
0放

出速度は好気工程時の 1/10程度であったが、 Runlと比較するとやはりその値は
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2----4倍の大きさであった O さらに、 Run2においては、嫌気工程時のN
2
0放出速

度は嫌気工程の中間期においてその他の時間帯よ りも大きな値を示した O 溶存

N20濃度は 、Runlとは対照的に嫌気工程の時間経過に伴いその値が増大した O

これらの現象については、やはり反応槽内の硝化・脱窒反応の進行と併せて6-

3-2項で考察する O

以上のことから、間欠ばっ 気活性汚泥法を用いた生活排水からの生物学的窒

素除去において、 N20放出量の削減を図るためには、 DO制御間欠ばっ気方式が

非常に効果的な手法であることが明らかとなった O

6-3-2 00制御およびタイマー制御における窒素除去特性の比較解析

生物処理反応槽内活性汚泥懸濁液中の、窒素に関する各処理系における水質

をFig.6-3に示す O 第4章の実態調査の間欠ばっ気方式の系で確認された結果と

同様に、 Runl、Run2ともに好気工程時にNH)-N濃度が減少し、 N0
3
-N濃度が

増大した O また、嫌気工程時にはN03-N濃度が減少した O この現象は、好気工

程時には硝化反応が、嫌気工程時には脱窒反応が進行していることを示してい

る。N02-Nの蓄積はいずれの処理系においても観察されなか った O 水質につい

て詳細にRun1とRun2を比較すると、 Run1の方が3----5mgl一!と NH
3
-Nの残存が

みられ、 一方のRun2においては 15-17mg1一lとNOγNの残存が多くみられた O

T-Nでみると Run2では20mg1一l程度であったのに対し、 Runlでは 15mg1-1前後
と、 Runlの方が水質としてはより優れていた O 窒素除去率としては 、Run1す

なわちDO制御方式が62.5%、 Run2すなわちタイマー制御方式が56.9%であっ

た。各処理系のばっ気槽内の環境条件についても考慮するため、ばっ気槽内の

DO 濃度およびORPについて計測し、その結果をFig.6-4に示す O 各処理系にお

ける窒素除去能の違い等について、 Fig.6-3およびFig.6-4を合わせてd考察する

ことにする 。

Fig. 6-4(a)をみると、 Run1においては制御の設定通り、好気工程時にDO濃

度は3・Omg1-
1
にまで上昇する。なお既に、第4章においてDO値が0・5mg1-1程

度、長さが30分間程度の好気工程は、 25mg1-1程度 の流入NH
3
-Nを完全に硝化

するのに十分であること、また、第5章の硝化反応に関する検討で、硝化反応を
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完全に進行させるためには、ばっ気槽内のDO濃度は0.5mg1-1あれば十分であ

ることが明らかとなった。これらのことを考慮すると、 RunlにおいてはDO濃

度が0.5mg1-
1

以上で、好気工程の長さは結果的には30分以上確保されており、

十分な硝化反応が進行したものと考えられた。しかし、第4章の調査に比較する

と、本実験における流入原水はT-Nで40mg1-1
と濃度が高く、硝化反応が進行

しきれずに少量のNH3が残存してしまった可能性も考えられる
o この点につい

ては本実験装置 (Run1) の運転操作条件の適正化が必要であると考えられる。

またFig.6-4(a)から、嫌気工程においては、嫌気工程開始後直ちにDO濃度はゼ

ロまで下降し、効果的な嫌気工程が持続していることが考えられる。第4章にお

いて60分間の嫌気工程は脱窒反応の進行に十分な長さであることが明らかとな

っていることから、この嫌気工程において進行する脱窒反応で水中のN0
3ーは効

果的に消費されたものと考えられる。すなわち DO制御方式は、好気および嫌気

の各工程を最適な時間配分に制御することが可能であり、効率的な硝化・脱窒

反応の進行を可能としている。

また、上述の結果と Fig.6-2(a)を併せて、 N20の放出特性を考察すると、

Run 1においては、 N20は硝化反応の過程において優先的に発生したものと考え

られる O すなわち、好気工程時の硝化反応の進行に伴って生成したNzOが水中

に蓄積し、それが順次ばっ気により大気中へと放出されたと考えられる。そし

て嫌気工程時には、十分に嫌気的な環境下における脱窒反応の効果的な進行に

より、水中のN03ーはNzOで反応が終了することなく Nzガスにまで変換され、結

果的に溶存態のNzO量も減少したものと考えられる。硝化および脱窒の各反応

の進行とそれに伴う NzOの発生は、反応槽内の好気あるいは嫌気の程度に大き

く依存するものと考えられる o Fig. 6-4(a)から、反応槽内のORP値は、 DO濃度

の変化に対応して変化しており、好気工程時のばっ気に伴い上昇し、 d嫌気工程

開始後は速やかに低下している。このことは、 DO制御方式においては反応槽内

が好気性および嫌気性条件にそれぞれ明確に区分されていることを意味してい

る。そしてDO制御方式は、好気および嫌気の各工程を最適な時間配分に制御す

ることが可能であり、効率的な硝化・脱窒反応の進行により NzOの発生を効果

的に抑制できたものと考えられる。
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Run2においては、 Run1に比較してN0
3ーが多量に残存し、窒素除去率につい

ても低い結果となった
O これは反応槽内の好気および嫌気の条件が適正に制御

されていないためと考えられる。 Fig.6-4(b)より、 Run2においては好気工程時

にDO濃度は最大6.0mg1-1以上にまで上昇するが、 60分間の好気工程の終了後、

DO 濃度が0.5mg1-
1

程度にまで低下するのは嫌気工程開始後約30分が経過して

からであった。 DO濃度が0.5mg1-1程度に保持された条件下においては硝化反

応が優位に進行することを考慮すれば、嫌気工程開始後30分間は、反応槽内は

実際には嫌気的な環境条件にはなっておらず、微好気的な環境条件となってい

る。すなわちRun2は、運転操作条件としては好気および嫌気の各工程がそれぞ

れ60分間ずつに設定されているが、硝化および脱窒反応が適切に進行する環境

下という意味で考察すると、好気および嫌気の各工程の時間配分が90分/30分程

度になっていたとも考えられる。 Run2がRunlに比較してより好気的な環境で

あったことは、 ORPの経時変化から 2つの処理系を比較しでも明らかである。そ

の結果、 Run2においては、硝化反応は十分に進行したものの、脱窒反応の進行

が不十分なために処理水中にNOγNが残存したと考えられた。

また、上述の結果と Fig.6-2(b)を併せてN20の放出特性を考察すると、 Run2

すなわちタイマー制御方式におけるN20発生は、 Runlの場合とは異なり硝化反

応よりも脱窒反応の過程において優先的に放出されたと考えられる O 嫌気工程

時においてDO濃度が高く微好気的な環境であったため、脱窒反応が十分に進行

せず、N03ーがN2~こまで変換されずにN20で反応が終了して水中に N2 0が蓄積した。
この嫌気工程で水中に蓄積したN20が好気工程のばっ気に伴って大気中へと放

出された結果、好気工程時には溶存N20濃度が減少したと考えられる。第3章で

論じたとおり、 N20還元酵素はO2に対して不安定である 59)ことからも、 Run2に

おいては嫌気性条件が不完全であったために脱窒反応の進行がN
2
0で終了した

可能性が考えられる 。

本実験に用いた処理系においては、実験装置の規模が小さく、またばっ気装

置のばっ気効率が良い等の理由から、 60分/60分の好気/嫌気の時間配分では反

応槽内が好気的な環境となりやすかったと考えられる。しかし、容積が大きく、

KLaがより小さい反応槽を用 いて実験を行った場合、本実験系に比較して脱窒
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反応がより優先的に進行し、 N20放出速度、溶存N
2
0議度も Run1に類似した挙

動をとることが考えられる。また、この時間配分ではDOが十分に供給されず、

反応槽内はより嫌気的な環境となり、硝化反応の阻害が生じることも考えられ

るO このため処理装置が異なる場合には、ばっ気効率、ばっ気量等を適宜調節

し、適切な好気/嫌気の時間配分を設定することになる。いずれにせよ、タイマー

制御方式においては負荷変動等に対しての対応は極めて困難であるため、窒素

除去能の低下が生じると考えられる。

これらのことから判断して、 DO制御方式はタイマー制御方式と比較して、効

率的な硝化脱窒反応の進行に伴う N20発生抑制と窒素除去能の向上とを実現す

る上で、優れていることが明らかとなった。

6-4 まとめ

本章では、 DO自動制御方式とタイマー制御方式の異なる間欠ばっ気活性汚泥

法において、嫌気および好気の各工程の最適操作条件を検討した O 得られた結

果は、以下のようにまとめられる。

1) DO制御方式はタイマー制御方式に比較して、 N20発生抑制能および窒素除

去能の両方において優れていることが明らかとなった。

2) DO制御方式は、ばっ気槽内の好気および嫌気の条件を適切に制御すること

により、硝化および脱窒反応を効率的に進行させ、それに付随してN
2
0発生

を抑制することが可能であることが明らかとなった O

本章の結果より、 N20発生抑制および窒素等の栄養塩類の高度除去を目標と

した生活排水処理に対して、 DO制御間欠ばっ気活性汚泥法が有効な手法である

ことが示唆された O しかし、本章で得られた結果は、合成排水を用いたベンチ

スケールでの検討に基づくものであり、本処理プロセスの実生活排水処理への

適用に関する評価検討がさらに必要であると考えられた O
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第7章 00制御間欠ば・っ気活性汚泥法における N
2
0放出抑制効果の

実証評価

7 -1 はじめに

第6章では、窒素除去と N20の発生抑制とを同時に達成するための嫌気/好気

の時間比の制御方法を検討するため、タイマー制御およびDO制御の間欠ばっ気

活性汚泥法の比較評価を行った O その結果、 DO制御によって好気・嫌気各工程

の最適な時間配分が可能となり、効率的な硝化・脱窒反応と N
2
0の発生抑制と

を効果的に達成し得ることが明らかとなった。今後、実際の生活排水処理施設

において、これまでに得られた基礎的知見の検証を行うことが必要不可欠であ

るO

本章では、 N20放出抑制型DO制御間欠ばっ気活性汚泥法の生活排水処理実施

設への適用を目的とし、実処理実験プラントでの検証を行った O また、実際の

生活排水処理においては流入負荷の変動等が想定されることから、特に窒素の

過負荷条件下における N20発生特性、処理能の評価についても実施し、 N
2
0放

出抑制型DO制御間欠ばっ気活性汚泥法の汎用性等を検討した。

7-2 実験方法

7 -2-1 実験施設の概要

本研究に用いた実験施設の概要を Fig.7-1に示す。本実験施設は、茨城県下

館市内に設置しである DO制御間欠ばっ気活性汚泥法実験プラントであり、凝集

斉11添加も可能な生活排水処理の実プラントである。本プラントの設計規模は、

生物処理反応槽(間欠ばっ気槽)容積12m3、同HRT19時間、最終沈殿槽HRT3

時間、処理対象人員75人、処理水量15m3day-'である。間欠ばっ気は、ブロワ

および水中撹祥機によって行われた。具体的には、好気および嫌気の lサイクル

を120分とし、連続計測した反応槽内のDOおよび:';](温の値を基に呼吸速度・硝
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化速度等の演算を行い、各工程の時間配分を決定する仕組みになっている。

また 、窒素同様に富栄養化制限物質である栄養塩類のリンを物理化学的に除

去する 82.83)目的で、ポリ硫酸鉄 (FeS04) を反応槽内に添加し、かつ最適凝集

範囲 に設定できるように、pH自動調整装置により水酸化ナト リウム が添加 され

た O なお凝集剤 は、既往の研究に基づき 、活性汚泥の微生物活性に対して影響

を及ぼすことのな い添加量で使用されている。

7-2-2 窒素の適正負荷条件下における N20放出および窒素除去能の解析

生活排水処理としての、 窒素の適正負荷条件下に おける硝化・脱窒反応 を含

めた窒素処理能および、N20放出特性等について検討した。流入原水は、団地の

生活排水を処理 Lている合併処理浄化槽の最初沈殿池から採水した排水を用い

た O 流入原水組成としてはNHγNおよびT-N濃度がそれぞれ17および30mg1-1 

程度であり、 N02-Nおよび、N03-Nはほとんど検出されなかった。 また、 T-P濃

度およびBODの値は、それぞれ4.0および150mg1-1程度であった O 流入原水の

性状をTab1e7-1に示す O

7-2-3 窒素の過負荷条件下における N20放出および窒素除去能の解析

流入窒素負荷を段階的に高めていき、そのときの処理能の変化およびN
2
0放

出特性の変化について検討した。なお、実験開始初期においては流入原水濃度

が低く、 1回目および2回目の調査時の流入T-Ni農度の平均値は、それぞれ16.0

および25.1mg1-1であった O そして、流入原水の性状が安定した後の流入T-N

濃度の平均値は31.4mg1-1であり、これが7-2-2項で検討した窒素負荷条件にあ

たる O 窒素過負荷条件時においては、流入原水に対して窒素源として尿素を添

加して使用した。また、窒素過負荷条件下での脱窒反応の進行に必更な有機炭

素源を補充する目的で、生物処理反応槽への流入原水のC/N比 (CH
3
0H/N比)

が3となるように、 CH30Hを嫌気工程時に反応槽に添加した。流入原水の性状

が安定した以降の、各負荷条件での処理装置の運転期間はそれぞれ約1ヶ月であ

り、週l回の頻度で調査を行った O 流入窒素負荷のパラメーターを Table7-2に

示す O また、表中のK-T-Nはケルダール性窒素を示す。
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Tab1e 7-1. Composition 01了thedomestic 

wastewater (mg 1-1). 

Organic-N 13 

NH3-N 17 

N02-N O 

N03-N O 

T-N 30 

T-P 4 

BOD 150 

N ote: average va1ue. 
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7-2-4 試料の採集法

試料の採取は、流入負荷変動等と処理特性との関係を把握するために、毎回

24時間とし、放出ガスおよび処理水等について行った。ガスについては生物処

理反応槽より大気中へと放出されるもの、および反応槽内活性汚泥懸濁液中に

溶存しているものについて採取した。これらのガスの採集方法については4・2-2

項で述べた方法と同ーである O ただし、 5-2-3項と同様に、微生物の活性を低下

させるた めにはHgCl2を使用した。なお、ガス試料の採取は好気および嫌気の

各工程ごとに行った O

また、水質分析のための試料については流入原水、 生物処理反応槽内活性汚

泥懸濁液および処理水を、各工程の切 り替え時に採取した。

処理施設内における調査の様子についてFig.7-.2に示す。

7-2-5 分析項目および方法

ガス濃度および水質の分析項目および方法については4-2-3項に準じる。また、

N20放出速度等の計算については4-2-4項に準じて行った。

7-3 結果および考察

7-3-1 窒素の適正負荷条件下における N20放出および窒素除去能

7-3-1-1 N20放出特性

DO制御間欠ばっ気活性汚泥法生活排水処理実験プラントにおいて、窒素の適

正負荷条件下における N20放出特性を検討 した。N20の処理系外への放出形態

としては、ばっ気等に伴って大気中へと放出されるもの、および、処理k中に溶
存した形で流出していくものの2通 りが考えられる 。大気中へのN

2
0放出特性 と

して、生物処理反応槽内の活性汚泥懸濁液1m3あたりからの放出速度として換

算した結果を、代表的な好気および嫌気の各工程ごとの平均値としてFig.7-3 

に示す。大気中へのN20放出は、好気工程の方が嫌気工程に比較して多く観察
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Fig. 7-2 (a). General view of the ap訂tmentdevelopment and 

the domestic wastewater treatment facilities. 
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Fig. 7-2 (b). The domestic wastewater treatment facilities. 
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Fig. 7-2 (c). lnstalled gas collecting chamber. 

-94-



Fig. 7-2 (d). Collecting the emitted gas using the chamber. 
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Fig. 7-2 (e). Sampling the water in the aeration tank. 
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され、放出量の比率は好気:嫌気がおおむね4:1程度であった o N
2
0は硝化およ

び脱窒反応の双方で発生するとされているが、本処理プロセスは単一槽で双方

の反応が進行するため、この結果だけではどちらの反応でどの程度の発生がみ

5れたのかを厳密に識別することは困難である。第6章において考察したが、好
気工程に放出量が大きいのも、嫌気工程で進行する脱窒反応に伴って生成し水

中に溶存していたN20が、好気工程のばっ気(物理的撹乱)に伴って一気に大

気中へと放出された可能性も考えられる。

N20は、活性汚泥中の微生物によって生成されて水中に放出され、その一部

が大気中へと放出されるとともに、一部は処理水中に溶存した形で処理系外へ

と流出する O そこで、 Fig.7-3と同ーの調査日の活性汚泥懸濁液中の溶存N
2

0濃

度の変化について測定した結果をFig.7-4に示す。溶存N
2
0濃度は好気工程時に

減少し、嫌気工程時に増加している。この結果は第4章および第6章で得られた

ものと類似しており、水中のN20の嫌気工程時の蓄積、好気工程時の大量放出

が確認された o しかしながら、硝化および脱窒反応それぞれの過程における厳

密なN20生成速度等についてはこれからさらなる検討の余地がある。大気中へ

の、および溶存態でのN20放出量について計算すると、生物処理反応槽全体で

それぞれ1日あたり、 305.1mgおよび92・lmgとなり、大気中への放出量は、溶

存態に比較して3倍程度の値となった。これは、 N
2
0の発生は溶存態のものに比

較して大気中へのものの方が極めて大であった第4章の結果とは異なっている O

このことは、硝化および脱窒反応の進行程度、ばっ気槽の規模、 KLa等により

評価されるばっ気効率等の状況によっては処理水中にN
2
0が蓄積し、 j容存態で

の処理系外への流出も無視できないことを示唆している。

7-3-1-2 窒素除去能

Fig. 7-3と同ーの調査日における生物処理反応槽内活性汚泥懸濁液の窒素に

関する水質についてFig.7-5に示す。好気工程で硝化反応が進行し、 NH
3
-N濃

度が減少、 N03-N濃度が増加し、また、嫌気工程時で脱窒反応が進行し、

NOγNが減少、その結果T-N濃度が減少して窒素除去がなされていることがわ

かる。すなわち第6章で得られた結果が確認された。流入原水のT-Nは30mgI-J 
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程度であり、その中でN03-Nがほとんど検出されなかったことからも、効率的

な硝化・脱窒反応が進行していることが推察された。これらのことから流入原

水 1m
3
あたりからのN20発生量、窒素除去率、流入原水中の窒素および除去窒素

あたりのN20転換率を算出し、各種処理プロセスと比較した結果をTable7-3に

示す O 表中の(b)および(c)については、第4章で行った実態調査の結果である。

間欠ばっ気方式である (a)および(b)については、 N
2
0放出抑制からみるとほぼ

同程度の性能を発揮するが、 DO計測による好気および嫌気工程の制御がなされ

ているために、窒素除去率では(a)方式がさらに優れた結果となった。以上から

(a)方式すなわち DO制御方式はDO計測によるばっ気撹祥の制御により効率的に

硝化・脱窒反応が進行し、 (b)方式に比較してさらに高度な窒素除去が可能であ

った O また、 N20転換率についてもその値を極めて低く抑制することが可能で

あった O 流入原水中の窒素濃度が極めて高いし尿処理においては、間欠ばっ気

方式においても N20発生量が増大し、場合によっては流入窒素のN
2
0転換率が

50%以上に達するという報告もある 70)O しかし、 DO制御間欠ばっ気方式で生活

排水の処理を適正な負荷条件下で行った場合、窒素が高度に除去されるととも

にN20発生が抑制され、本方式が有効であることが明らかとなった。

7-3-2 窒素の過負荷条件下における N20放出および窒素除去能

7-3-2-1 N20放出特性

Table 7-2に示すような窒素負荷条件下における大気中へのN
2
0放出特性を求

めた。生物処理反応槽内の活性汚泥懸濁液 1m 3あたりからの放出速度は窒素の

適正負荷条件下のときとほぼ同様な傾向を示し、好気工程時の方が嫌気工程時

に比較して大きな値をとった o 窒素負荷と、好気および嫌気の各工程における

放出速度との関係をFig.7-6に示す。窒素負荷がO.02kg-T-Nkg-MLSS-1 day-1 

程度以下の時は放出速度に大きな差はみられなかった。しかし、 O・035kg-T-N

kg-MLSS -1 day-1にまで高めた場合には、放出速度は好気工程時、嫌気工程時

ともに急激に増大した o N20は脱窒過程においても発生することから、流入原

水のCH30H/N比を計算してみると、 Table7-2のT-N/MLSSloadの低い )1頂にそ

唱

--A
ハU----a 



Table 7-3. Comparison of the treatment efficiency among 

several domestic wastewater treatment process. 

Conversion ratio Conversion ratio Nitrogen removal N20 emission Treatment 

to N20 * (%) 

24.8 
0.06 

lnterrruttent aeration 
t
-
O
N』

(b) Timer controlled 

0.06 0.05 75.6 20.4 
lnterrruttent aeration 

(aerobic/anoxic 

=3umin.i6umin.) 

24.3 1.23 5.1 535.8 (c) Continuous aeration 

to N20 ** (%) 

0.05 

efficiency (%) 

84.4 

(mg-N20 m-
3) process 

(a) Coagulant dosed 

and DO controlled 

Notes: 

* Ratio from the nitrogen influent to N
2
0-N. 

** Ratio from the removed nitrogen to N
2
0-N. 
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れぞれ4.4，3.6， 3.5， 3.3， 2.5であり、 0.035kg-T-Nkg-MLSS -1 day-'の場合に

有機炭素源が不足した可能性が考えられる O しかしながら、脱窒における有機

炭素源の過不足について考察する場合、 CH30Hに対するN03・NおよびN02・Nの

存在量の比が重要となってくる。すなわち、硝化・脱窒の各反応の進行の程度

を含めてC/N比を考慮し、それがN20放出速度に影響を及ぼしている可能性に

ついて議論する必要がある O そこで、硝化された(有機態)窒素分、すなわち

生じたと考えられるN03-Nおよび、NOγN量に対するCH30H/N比を計算してみる

と、 Table7-2のT-N/MLSSIoadの低い順にそれぞれ5.4，4.2， 4.2， 3.5， 4.2とな

った。このことは、脱窒反応の進行およびそれに伴う N20発生を考察する場合

に、有機炭素源は十分量存在したことを意味すると考えられる O 流入窒素負荷

が0.02kg-T-Nkg-MLSS-' day-'程度まで高まった場合でも、本処理プロセスに

おいてはN20放出速度を低く維持することが可能であった。しかし、それ以上

に負荷が高まった場合には、 N20放出速度が著しく増大することが明らかとな

った O なお、流入窒素負荷と硝化および脱窒反応の進行の程度との関係は、

N20発生と密接な相関があるものと考えられるが、この点については7-3-2-2項

であらためて考察する O

流入窒素負荷と活性汚泥懸濁液中の溶存N20濃度平均値との関係をFig.7・7に

示す。窒素負荷が0.035kg-T-Nkg-MLSS-' day-'のときに大きな値を示してお

り、大気中への放出速度が大きいときには溶存態の濃度も高いことが確認され

た。

7-3-2-2 窒素除去能

生物処理反応槽内活性汚泥懸濁液の窒素に関する水質(1日の平均値)につい

ての各調査日における分析結果をFig.7-8に示す O 流入T-N濃度が30Il1g 1 -1程度

以下(窒素負荷としてO.Olkg-T-Nkg-MLSS-' day-'以下)の時は、窒素形態に

若干の違いはあるものの反応槽内のT-N濃度は5mgl一l程度の値となり、安定し

た処理能が発揮されていることが確認された。通常、本処理プロセスの好気/嫌

気時間配分は60分/60分程度の値をとっており、この程度の負荷範囲においては

時間配分に大きな差はなかった O また、好気工程時における DO濃度は 1.5----
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3.0mg 1-
1程度の値であった。流入T-N濃度が74.2mg1-1 (窒素負荷として

0.021kg-T-N kg-MLSS-1 day-I) の時はぱっ気槽内にNO)-Nが残存し、結果的

に処理水質の悪化がみられた。この窒素負荷条件下における本処理プロセスの

好気/嫌気時間配分の平均値は43分/77分であり、また、好気工程時のDO濃度は

1.0-----1.5mg 1-1程度にまでしか上昇することはなかった。脱窒反応、を優先的に

進行させるべく時間配分がなされているが、負荷が高いために脱窒反応が十分

に進行せず、窒素を除去しきれない現象がみられ始めている。さらに、流入

T-N濃度が120.2mg1-1 (窒素負荷として0.035kg-T-Nkg-MLSS-1 day-I) とな

った場合、活性汚泥懸濁液中のT-N濃度は60mg1一lに達し、窒素形態としては

NHγNが大量に残存した O この窒素負荷条件下における好気/嫌気時間配分の平

均値は74分/50分と、硝化反応の進行を優先すべく時間配分がなされている。し

かし、高窒素負荷の影響で、この条件下においては好気工程時のDO濃度は0.3

-----0.6mg 1-1程度までしか上昇しなかった。このように、流入室素負荷が高く好

気工程時のDOが十分に確保されなかったことから、硝化反応の進行が阻害され

たと考えられる。なお、 7-3-2-1項に示したとおり、本実験においては脱窒反応

に必要な有機炭素源は十分量確保されていたことを考えると、 N
2
0発生速度の

急激な増大と硝化反応の阻害との間には密接な関係があるものと推定される。

このことは、第3章でも考察したように、硝化反応においてDO濃度が低い場合

にN20発生量が増大するという知見とも一致するものである。また、各窒素負

荷条件下における硝化率および窒素除去率をFig.7-9に示す O 窒素負荷が低い

領域において除去率はやや低くなったが、これは、流入窒素総量が少なく、結

果的に除去率が低く算出されたためであり、処理水質としては安定していた。

窒素負荷が0.021kg-T-Nkg-MLSS-1 day-lよりも低い時は、硝化率、窒素除去

率はそれぞれ90%前後および80%以上であったが、窒素負荷が高まるにつれて

(0.021kg-T-N kg-MLSS一1 day-l) 、硝化能には影響はみられなかったものの

窒素除去率は67.0%に低下した O 窒素負荷を0.035kg-T-Nkg-MLSS-1 day-lま

で高めた場合、窒素除去率は50.7%にまで低下した。また、硝化率についても

影響がみられ、その値は58.3%に低下した O しかし、流入窒素負荷が0.021およ

び0.035kg-T-Nkg-MLSS一lday-lの条件下においては、硝化されたと考えられ
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る窒素量はともに約70mg1-1程度と大差がないことから、 O・021kg-T-Nkg ・

MLSS-' day-I以上の窒素負荷となった場合、ばっ気装置のKLaの改善等により

DOが十分に確保されたとしても、流入窒素を全て硝化させることは困難である

可能性がある。以上のことから、 DO計測によって好気/嫌気の時間配分を最適

に制御する本処理プロセスにおいても、流入窒素負荷がある程度以上に高まっ

た場合には、微生物反応が負荷に追従しきれない状況が生ずることが明らかと

なった。よって、良好な窒素除去能を得るためには、窒素負荷として

0.021kg-T-N kg-MLSS-' day-I程度以下に維持する必要があると考えられた。

流入窒素負荷と、流入および除去窒素あたりのN20転換率との関係をFig.7-

10に示す。窒素負荷として0.021kg-T-Nkg-MLSS一lday-l程度までは転換率は

極めて低く抑えられ、流入および除去窒素あたりのN
2
0転換率はそれぞれ0.05

および0.06%程度と Table7-3に示したものとほぼ同程度の値をとった。しかし、

負荷を0.035kg-T-Nkg-MLSS一lday-lに高めた場合、転換率は急激に増大し、

それぞれ0・66および1・31%となった。これは、窒素負荷が0・021kg-T-Nkg-

MLSS-I day-'程度の場合と比較するとそれぞれ約13および22倍に相当し、本

処理プロセスにおいても、窒素過負荷条件下では:N
2
0転換率が増大することが

明らかとなった。

Fig. 7・9の結果も併せて総合的に考察すると、流入窒素負荷を高めていくと、

まず始めに窒素除去率および硝化率の低下がみられ、さらに負荷を高めると

N20発生量および転換率が高まってくることになる。すなわち、良好な窒素処

理能が得られる適切な流入窒素負荷で処理を行う限り、 N
2
0放出は極めて低い

レベルに抑制することが可能であることが明らかとなった。

7-4 まとめ

本章では、生活排水処理の実プラントにおいて、最適窒素除去、 N
2
0発生抑

制条件の確立を目的とした検討を行った。得られた成果は、以下にまとめると

おりである。

1 )窒素の適正負荷条件下において、本処理プロセスの大気中へのN
2
0放出は生

ー109-



1.50 

• (
求
)

ト

1.00ト 一一一一。
司
吋
-
H

口
。

z・5
〉
口
。

υ

ト

O 

0.50ト ー
ト

O 
-O 
全0，

0.01 

E 
0.02 

i 

O 0.03 0.04 

Nitrogen load (kg-T-N kg-~1LSS-l day-l) 

Fig. 7-10. Relationship between the nitrogen load and 

N 20 conversion ratio. 

Symbols: 

0， ratio from the nitrogen influent to N 20-N; ・，ratio from the removed nitrogen to N 20-N. 

ハU
唱

E
E
A

'
E
-
A
 



物処理反応槽全体で、好気および嫌気工程時それぞれ244.2およびι0.9mg

day-lとなり 、j容存態での処理系外への流出は、 92.1mgday-'であった。

2) 本処理プロセスは、 DO計測によるばっ気撹枠の最適制御により、連続ばっ

気活性汚泥法に対して、 N20放出量および転換率の効果的な低減が可能であ

ることが確認された。

3) 本処理プロセスにおける流入および除去窒素あた りのN
2
0転換率は、窒素負

荷が0.021kg-T-Nkg-MLSS-' day-'以下の時はそれぞれ0.05および0.06%程

度であったが、負荷を0.035kg-T-Nkg-MLSS--' day-'に高めた場合、その値

は0.66およびl.13%へと急激に増大した。

4) 流入窒素負荷を高めていった場合、窒素除去率および硝化率の低下がみられ

るレベルよりも高負荷条件下において、 N20放出量の増大の生じることがわ

かった。

5)窒素除去が高度に達成可能であるような適切な負荷条件下で処理を行う限り、

N20放出抑制を同時に達成可能であることが明らかとなった。

本章の結果より、凝集剤添加DO制御間欠ばっ気活性汚泥法は、温室効果ガス

N20の発生抑制と、富栄養化制限物質である窒素およびリンの同時除去とを高

度に達成することが可能であり、さらに、ある程度の負荷変動に対しでも対応

が可能であることが明らかとなった。このことから、本処理プロセスは、地球

温暖化防止および水環境の改善を図る上で極めて有効な手法であると考えられ

た。
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第8章 総括、今後の課題および展望

8-1 本研究の総括

温室効果ガスのうち、発生抑制対策を図るべき対象の一種であるN
2
0は、温室

効果のポテンシヤルがCO2の200---300倍に相当する 。 このため、排水処理にお

いても発生抑制対策の必要性が指摘されている 。 また、生物学的排水処理にお

いては、従来の好気処理に嫌気槽、間欠ばっ気等の嫌気条件を組み込み、生物

学的硝化脱窒反応を効率的に進行させることにより、処理水質の向上だけでな

くN20発生の抑制も達成できる可能性がある。これらのことから本研究では、生

物学的硝化・脱窒による窒素除去と N20発生抑制についての反応条件の検討を行

った。そして、ここで得られた知見に基づき、 N20抑制型高効率硝化・脱窒バイ

オリアクターの開発とその実用化を目指した検討を行った。

本研究は第l章から第8章までで構成されている。

第1章では、地球温暖化問題と水環境改善問題との関連等について、本論文の

研究背景として述べた。そして、排水処理のこれらの問題との関わりについて

まとめた。

第2章では、温室効果の仕組み、地球温暖化の現状、温室効果ガスの種類と特

徴、温室効果ガスの評価手法、そして我国をはじめとする世界各国の地球温暖

化防止へ向けての取り組み状況等についてまとめ、地球温暖化に関する問題点

およびその対策等の重要性について整理した O また、温室効果ポテンシャルが

非常に大きいために、その発生抑制対策が急務とされている N
2
0の、生活排水処

理過程からの発生機構の解明と発生抑制の必要性についても論じた。

第3章では、排水処理過程からのN20発生抑制を図るための検討を行うにあた

って、生物学的排水処理の窒素除去過程において進行する硝化および脱窒反応
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とそれに伴う N20の生成反応の機構、そして解決すべき問題点等について、既往

の研究 を踏 まえて整理するとともに、生活排水処理施設からのN
2
0放出に関する

実態調査の必要性を明らかにした。

第4章では、生活排水処理過程からのN20放出量を把握するために、活性汚泥

法を採用して いる生活排水処理施設におけるN20発生に関する実態調査を行い

連続ばっ 気および間欠ばっ気の2とお りの処理方式についてN
2
0発生特性等を比

較検討 した。 また、間欠ばっ気方式において 、嫌気/好気時間配分比が窒素除去

能やN20放出に及ぼす影響についても考察した。その結果、N
2
0放出抑制能 に関

する連続ばっ気方式に対する間欠ばっ気方式の優位性、 そ して間欠ばっ気方式

における嫌気および好気の各工程の適切な組み合わせの必要性等が明らか とな

った。また、硝化および脱窒の各反応ごとのN20発生に関与する因子の評価・解

析の必要性、さらに、好気工程時にN20の発生が大であったことから、特に硝化

反応における N20発生に関する検討が必要であることが示唆された。

第5章では、第4章で得られた結果から、特に生物学的硝化反応に着目し、そ

の進行と N20生成反応に対してDO、pH、水中のN0
3ーの蓄積が及ぼす影響につ

いて検討した。その結果、 N03-の蓄積および、pHの低下がN
2
0発生速度の増大を

招くこと、特に低DO濃度条件下においてpHが低下した場合に発生速度が急激に

増大すること等が明らかとなった。これらのことから、 pHは重要な維持管理因

子であり、 pH低下を抑制することはN20発生を抑制する上で極めて重要である

ことが明らかとなった。また、ここで得られた結果に対して、嫌気条件を好気

条件に組み込みかつ制御し、生物学的硝化・脱窒反応を適切に進行させ、窒素

除去能の向上およびN20発生の抑制とを高度に達成することが重要となってくる 。

そのためには、嫌気/女子気条件を適正に制御で、きる条件下における解右評価州、

要不可欠なことを明らかにした。

第6章では、代表的な好気/嫌気処理プロセスの lつである間欠ばっ気活性汚泥

法に対して、好気および嫌気の各工程の最適操作条件を、ベンチスケールで検

討・評価した。すなわちタイマー制御と DO自動制御の2種類のばっ気撹枠制御
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方式の比較検討を行い、窒素除去能、 N20発生抑制能等について解析評価した。

その結果、 DO制御方式はタイマー制御方式に比較して、 N
2
0発生抑制能および

窒素除去能の両方において優れていることが明らかとなった。また、 DO制御方

式はぱっ気槽内の好気および嫌気の条件を適切に制御することにより、硝化お

よび脱窒反応を効率的に進行させ、それに付随してN
2
0発生を抑制することが可

能であることが明らかとなった。さらに、本処理プロセスの実生活排水処理に

おける検討の必要性が示唆された。

第7章では、第4章から第6章の実験的検討で得られた知見を実際に検討するた

めに、 N20放出抑制型DO制御間欠ばつ気活性汚泥法の実施設への適用に関する

評価検討を行った。具体的には、 DO制御間欠ばっ気活性汚泥法の実生活排水処

理実験プラントを用いて、硝化・脱窒反応を含めた窒素除去能および、N
2
0放出特

性およびその抑制能について検討を行った。また、窒素の過負荷条件下におけ

る処理能の検討も行った。その結果、 DO制御間欠ばっ気活性汚泥法は、温室効

果ガスN20の発生抑制と、富栄養化制限物質である窒素の除去とを高度に達成す

ることが可能であること、さらに、ある程度の負荷変動に対しでも対応が可能

であることが明らかとなった。し尿等の、窒素濃度が非常に高く CjN比が小さい

排水の処理にあたっては、脱窒工程においてCH30H等の炭素源を適宜添加する

必要がある。しかし、生活系排水の処理ではHRTを短縮する等により流入負荷

を高めた場合においても、本処理プロセスは対応が可能であると考えられる。

これらのことから、本処理プロセスは、地球温暖化防止および水環境の改善を

図る上で極めて有効な手法であると考えられた。

8-2 課題および展望

地球温暖化問題は、近年世界的に注目されつつある分野であり、その対策が

急務とされている。排水処理も温室効果ガスの大きな発生源の 1っと考えられて

おり、特にN20の発生抑制対策が重要視されてきている。本研究によって、嫌気

/好気処理プロセスの 1つである DO制御間欠ばっ気活性汚泥法は、 N
2
0の発生を
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抑制することが可能であると同時に、水環境の保全といった視点からも有効な

手段であることが明らかとなった。こうしたことから、既設・新設を問わず諸

排水処理施設において嫌気/好気プロセスがより幅広く適用されるべきであると

考 えられるが、 残された課題も存在する O すなわち、本研究における今後の課

題および展望としては以下に述べるとおりである。

1) DO制御間欠ばっ気活性汚泥法(以下、本処理プロセス)を始めとする、循環

式硝化脱窒プロセス 等の各種の嫌気/好気処理プロセスを、 畜舎排水、工場排

水等の原水組成の異なる排水へ適用する場合等、汎用化を確立する ためには

硝化・脱窒、またそれら に伴う N20生成反応に関する基礎データのさ らなる収

集および解析を行う必要がある。特に、本研究では取 り扱わなかったが、水温

に関する検討も重要であるものと考えられる。

2)本処理プロセスの各種排水への汎用化とその最適制御を図る上で、数値シ ミ

ュレーシヨンによる最適な運転操作条件等の検討を行う必要がある。ま た得

られた知見に基づき、水温、流入負荷変動等に対して安定した処理 システム

の構築、性状の異なる各種産業系排水への適用のため、 C/N比の制御、 DO濃

度設定値および嫌気/好気時間配分等の運転操作条件の確立等について、さら

なる技術展開が必要である。

3)生物学的硝化脱窒反応を効率的に行うシステムとして、 本研究で開発してい

るプロセス以外の包括固定化、膜分離活性汚泥法等、対象排水に適したシス

テム開発をさらに行う必要がある。

4)生物学的硝化・脱窒反応においてN20発生に関わる微生物である細菌、菌類

の能力を引き出すための生理学的条件を検討し、発生抑制の機構解明を行い、

効果的な対策につながる開発を行うことが重要である 。すなわち、生物処理

反応系における構成微生物相の制御、微生物濃度の最適化、従属栄養硝化細

菌であるAlca1igenesfaecalis等の効果的な導入等である。

5) 生物学的排水処理において生成する余剰汚泥の処理処分と 一体となった温室
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効果ガス排出抑制システムの構築が必要である。

6)本処理プロセスは、地球温暖化対策および水環境修復技術として世界的にも

大きく貢献できることが考えられるが、そのためには、気候、エネルギ一事

情等それぞれの国情に応じて、これらの技術を改良していく必要がある。

7)本研究成果を各国に技術展開する場合、 N20放出に関する現状調査および把

握をさらに重点的に行い、国情に即した技術導入の基盤を確立する研究を発

展させ、強化することが必要である。

8) N20発生抑制型処理システムを整備した場合としない場合における、地球温

暖化抑制効果に係る汚泥処理、エネルギー消費量等の費用効果の解析評価研

究が必要である。

地球温暖化対策は、こうした排水処理プロセスの改良だけでなく、化石燃料

の使用量削減、工業プロセスや交通機関の改良、森林伐採の防止および植林等、

様々な分野での努力が必要とされる。そして、各分野における温室効果ガスの

発生抑制対策が、全体として大きな効果をもたらすものと考えられる。地球温

暖化の影響が環境中に様々な形で発現しつつある現在、各種産業間における技

術提携、また、意識改革を含めた国民の協力ひいては国際協力が必要不可欠で

ある。これらのことを含め、本研究において開発された生活排水対策技術の、

効果的な富栄養化対策と N20発生抑制対策の実証的普及のための制度づくりと同

時に、性状の異なる排水対策等の汎用化に向けた、さらなる基礎的応用的研究

の推進が重要であると考えられる。
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