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【論 文 】

亜 臨界 水処 理 お よびMAP法 を用 いた

下水汚泥か らの リン回収に関す る研究

荒 金 光 弘*・ 今 井 剛*・ 村 上 定 瞭**・ 竹 内 正 美**

浮 田 正 夫*・ 関 根 雅 彦*・ 樋 口 隆 哉*

【要 旨】 現在,余 剰汚泥(以 下,汚 泥と称す)の 発生量は,下 水道普及率の増加にともない,年 々増

大する傾向にある。一方,リ ンはわれわれの生活に欠かせない必須な資源であり,か っ世界的に枯渇が

懸念されている。わが国において リンは国外か ら大量に輸入 しており,こ の多 くが下水道に排出されて

いる。汚泥か らリンを回収するための手法の一つ として,可 溶化技術がある。様々な可溶化技術が研究

されており,亜 臨界状態で汚泥を可溶化する水熱処理法(以 下,亜 臨界水処理 と称す)を 用いた技術 も

その一つである。本研究では,亜 臨界水処理を用いて汚泥を可溶化させ,得 られた可溶化液か らMAP

法 によりリンを回収する実験を行 った。 この技術を用いることで,汚 泥の可溶化率が80%程 度 まで達

した。加えて,MAP法 を用いて可溶化液からリンが94～97%回 収できることがわかった。
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1.は じ め に

現在,わ が国における排水処理は活性汚泥法を中心 と

した生物処理が一般的に用いられているが,排 水処理に

ともなって発生する余剰汚泥(以 下,汚 泥と称す)は 下

水道の普及(2003年 末で65.2%)と ともに年 々増加の一

途を辿 っている。わが国における汚泥の発生量は,乾 重

ベースで年間200万ton近 くに達 しており1),そ の処分

については,有 効利用されずに,濃 縮,脱 水工程から焼

却の工程を経て最終処分場で埋立処分 されるのが主 と

なっている。

また,近 い将来に枯渇することが懸念されている資源

の中で リンがあげられる。 リンが枯渇する時期は,原 油

などと同じく明確な予測はできない。 しか し,経 済的に

採取可能な品質の良いリン鉱石の埋蔵量は,世 界規模で

長くとも今後40～50年 程度といわれている。また,非

経済的な リン資源を含めても今後100年 程度で枯渇する

と予測されている2)。わが国において リンのほとんどが

輸入に依存しており,年 間約40万tonの リンが生活 ・

産業系排水から水圏,地 下水圏に流出 している3)。

わが国では,「 大量生産 ・大量消費 ・大量廃棄」 とい

う,物 質循環を無視 した浪費型経済によって恩恵を受け

てきた。 しか し,社 会全体における物質循環の確保,天

然資源の消費の抑制,環 境負荷の低減を三本柱とした

「循環型社会形成促進基本法」が2000年5月 に,関 連す

る廃棄物 ・リサイクル関連法案を伴って制定 ・改正され,

循環型社会を形成するための基盤が整備されつつ ある。

これ らの法整備により志向する循環型社会の構築のため

に,排 水処理の分野においては,汚 泥の発生量を削減さ

せること,な らびに汚泥に含まれている リンを有効利用

すること等が重要であると考えられる。 このため,従 来

の活性汚泥法を中心とした生物処理に続 く汚泥処理に,

減容化および資源回収工程を加えることが必要 となる。

減容化手法 として汚泥の可溶化処理に関する研究が盛ん

に行われている。

最近では,汚 泥を可溶化させる様々な技術を従来の排

水処理工程に組込む試みもなされている。可溶化技術の
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Fig.1 Outline of wastewater treatment process

 of sludge reducing type combined with

 energy and MAP recoveries

Fig.2 Three phase (solid, liquid and gas phase)

 diagram of one-component fluid (water)
 with vapor pressure curve and critical

 point

例 としては,水 熱反応を用いる高エネルギー分解法4-6),

酸 ・アルカリ・熱処理7)や オゾン酸化8-11)とい った化学

的分解法,好 熱細菌による生物化学的分解法12-14),ミル

破砕15),超 音波16)や高速回転ディスク17)による物理的分

解法等がある。

このように数多 く研究されている汚泥の可溶化技術の

中で,本 研究では,亜 臨界水処理における可溶化技術を

用いた。この技術の特徴は,汚 泥を容易に可溶化するこ

とが可能であること,そ して,可 溶化された汚泥からリ

ン回収がで きることである18)。本 研究で提案する汚泥

の資源回収型処理 システムをFig.1に 示 す。 これは通

常の活性汚泥法における排水処理工程に,汚 泥の可溶

化工程(亜 臨界水処理),リ ン回収工程(Magnesium

 Ammonium Phosphate: MAP法)お よび嫌 気性 排

水 処 理 工 程(Upflow Anaerobic Sludge Blanket:

 UASB法)を 組込むことで,汚 泥の発生を抑制 し,か

っ資源(こ こではメタンガスとリンを指す)を 回収する

ものである。

本研究では,上 述の4つ の工程の中で亜臨界水処理工

程 とリン回収工程について,以 下の実験を行った。まず,

汚 泥を亜臨界水処理する際に,異 なる設定温度で汚泥を

可溶化させた。そして,リ ンの回収率とリンの収支をと

り,リ ン回収のために最適な亜臨界水処理の設定温度を

検討 した。

2.本 研究 で提 案する汚泥の資源回収型処理 シ

ステムの概要

2.1亜 臨界水処理の特徴および適用理由

本研究で汚泥の可溶化法として適用 した亜臨界水とは,

高温かっ高圧な状態の水のことである。水を密封容器に

入れて加熱すると,圧 力が高 くなるためFig.2の よ う

に気体の密度が増加 し,つ いには液体 と同じ密度になり,

気体と液体の境界が消滅するが,境 界消滅前の状態を亜

臨界といい,こ の状態の水を亜臨界水という。この状態

における水の性質は,通 常の水とは異なった特性がある

ことが知 られている19,20)。この水の物理化学的性質は,

常 温 ・常圧の水では,溶 解 しないような物質を溶解する

ことができることである。

本研究において臨界水処理または超臨界水処理ではな

く,亜 臨界水処理を適用した理由を以下に示す。

(1)汚 泥を可溶化 させ,資 源を回収する場合,汚 泥を

可溶化する温度は200～250℃ 前後で十分である

こと21)。

(2)亜臨界水処理における汚泥の低分子への変換は,

臨界点(374℃,22MPa)に 近 づくほど生 じる低

分子物質の分子量は小さくなりガス化する割合も

高 くなる。加えて,温 度が高 くなると副反応によ

る難分解性物質の生成量が多 くなる22)。このため

設定温度が臨界点以上の臨界水処理または超臨界

水処理の場合は,本 研究であげている利点の一つ

である資源回収が期待できないこと。

2.2亜 臨界水処理を用いた汚泥の可溶化工程

汚泥の細胞壁は,単 糖あるいはアミノ酸分子などが脱

水縮合により多数連結 して鎖状物質を形成 し,さ らに,

これらの鎖状物質が架橋されて複雑な3次 元的な繊維層

を形成 している23)。亜 臨界水処理を用いることで,加 水

分解反応が進行24)し,3次 元構造である汚泥の細胞壁は

低分子化される。

また,汚 泥を形成している微生物中には,ポ リリン酸,

リン脂質,ATP,DNAな どの有機 リン化合物中に,リ ン

が含まれている。 さらに,ア ンモニア性窒素(以 下,こ
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Formula(1) Production of Orthophosphate from

 sludge by subcritical water

れをNH4+と 称 す)は タンパク質などのポ リペプチ ドや

核酸に含まれている窒素が起源 となり発生すると考えら

れる。亜臨界水処理を用いることで,汚 泥を構成してい

る微生物は低分子化される(リ ンについては,Formula

(1)を 参考)。 この ことか ら微生物中の リンおよび窒

素がオル トリン酸(以 下,こ れをPO43-と 称す)お よび

NH4+へ 変換されて溶出する。

2.3MAP法 を用いたリン回収工程について

本研究では,様 々な リン回収技術の中で,MAP法 に

注目した。MAP法 とは,PO43-,NH4+な らびにMg2+

を用 いて,ア ルカリ性の条件下でMAPを 形 成させる方

法である。 これは操作が簡単であり,か っ電力消費が少

ない25)ため,広 く適用されている。

通常のMAP法 は,PO43-,NH4+な らびにMg2+を 混

合させた後,pHを 上昇 させる手段としてNaOHを 用い

ている。 これはNaOHを 添加 し,pHを 上昇させること

によりMAP反 応 を誘導 させ,MAPが 良好に形成でき

る26-28)からである。また,実 設備レベルで,通 常のMAP

法 を使 った装置が福岡県福岡市や島根県松江市などで稼

働 している29)。

本研究で用いるMAP法 は,Mg(OH)2を 用 いてMAP

の形 成とMAP反 応 を誘導させるpH調 節を同時に進行

させる方法である。本研究で用いるMAP反 応を以下に

示す。

Mg2++NH4++H3PO4-→MgNH4PO4↓+2H+

(MAP反 応)(2)

上 述 す る化学 反 応 に よ り,効 果 的 にMAPが 形 成 され,

リンが 回 収 で き るか ど うか を 検 討 す るため,モ デ ル 物 質

を 使 って 評 価 した 。用 い た モ デ ル物 質 は,N/P(モ ル 比)

=1 .2に な るよ うに 調 整 したKH2PO4(1,000mg-P/L,

32.3mmol-P/L)お よ びNH4Cl(543mg-N/L,38.7

mmol-N/L)の 反 応 溶 液 で あ る。 これ にMg(OH)2粉

末 を 添 加 してMAPを 生 成 させ た。 ま た,本 研 究 で は リ

ン回 収 が 目的 で あ る た め に,NH4+をPO43-に 対 して 若

干 過 剰 の モ ル 濃 度 と した 。 これ は,PO43-とNH4+を 当

モ ル 混 合 させ た 場 合,微 量 な リ ンが 反 応 せ ず に 液 中 に残

存するからである。

次に,モ デル物質で得られた知見をもとに,汚 泥の可

溶化液に関して評価を行った。亜臨界水処理された可溶

化液中には,PO43-とNH4+が 溶 出している(2.2を 参

照)。また,本 研究で用いるMg(OH)2を 使 った リン回収

工程は,MAP反 応を誘導 させるpH調 節を同時に進行

させることができる。以上から,汚 泥の可溶化液からリ

ンを完全に回収するために,モ デル物質を使った実験結

果を踏まえて,Mg(OH)2を 可溶化液に添加 してMAPを

形成させる。

3.実 験 方 法

3.1供 試汚泥について

本研究で用いた汚泥は,ラ ボスケールの活性汚泥装置

か ら発生する余剰汚泥を用いた。MLSSは 平 均26,000

mg/Lで あ る。ラボスケールの活性汚泥装置に関する運

転条件は,10L曝 気槽,3L沈 殿分離槽,容 積負荷0.30

kgBOD/m3・day,HRT 1.0 day,SRT 25 dayお よび槽

内MLSS平 均3,000mg/Lで あ る。この装置にスキム

ミルクおよび栄養塩を含む人工下水を投入 し,運 転時に

発生する余剰汚泥を抜き取り,濃 縮汚泥を実験に供 した。

また,人 工下水による余剰汚泥を用いた理由は,こ の

汚泥には,他 の動植物の固形成分や繊維質などがほとん

ど含まれておらず,こ のため汚泥を構成する高分子物質

のみを考慮できる,す なわち余剰汚泥を用いることで,

亜臨界水処理で溶出 した汚泥由来の低分子物質に関する

評価が可能になるからである。

3.2亜 臨界水処理に関する実験方法

本研究で用いた亜臨界水処理装置をFig.3に 示す。

反応容器は容積100mLの イ ンコネルという合金製で,

この中に供試汚泥と攪拌用ステンレス球を入れて密封 し

た。また,亜 臨界水処理装置を安全に操作するため,な

らびに反応容器の構造上の都合か ら反応器の供試汚泥量

は40mLと した。密封された反応容器を加熱 ・保温す

る容器に収納 し,そ の収納容器を振とう器に取り付けた。

振とう攪拌時において,温 度制御器を用いて反応容器を
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Fig.3 Experimental apparatus of subcritical

 water process

Fig.4 Variation of solubilization rate with

 treated temperature

加熱 し(昇 温時間30分 間),所 定 の温度に達 してか ら

60分 間保持 した。反応終了後,収 納容器を開けて反応

容器を送風により室温になるまで30分 間冷却 した。亜

臨界水処理された汚泥のろ過液(ポ アサイズ:1μm)

を可溶化液とした(こ こで用いたフィルターは,ガ ラス

フィルターである)。なお,PO43-は モ リブデン青吸光

光度法を用いて,下 水試験方法30)に従 って測定 した。 ま

た,NH4+は イ ンドフェノール青吸光光度法を用いて,

生 物工学実験書31)に従 って測定 した。加えて,MLSS

もNH4+の 分析と同 じ生物工学実験書31)に従 って測定 し

た。

4.実 験結果 および考察

4.1亜 臨界水処理における汚泥の可溶化に関する温度

の影響

汚泥からリンを回収するには,ま ず第1段 階 として亜

臨界水処理による汚泥の可溶化が必要である。そこで,

設 定温度の異なる亜臨界水処理による汚泥の可溶化率

の変化につ いて検討 した。得 られた可溶化率の結果を

Fig.4に 示す。また,可 溶化率は次式(31に よ り算出した。

可溶化率(%)=100×(b-a)/b(3)

こ こで4は 亜臨界水処理後のMLSS濃 度,bは 処理前

のMLSS濃 度 を示 している。

超臨界水処理によるガラス繊維入 りプラスチックの油

化とガラス繊維の回収において,チ ャー(反 応容器内に

生成される炭化物のこと)が 生成されることで,シ クロ

ヘキサンの回収率が低下したことが報告されている32)。

本研究で も,設 定温度が220℃ 以上になると,反 応容器

内にチャーが生成されたことで,可 溶化率は80%程 度

のほぼ一定な値となり,設 定温度を上昇させたにも関わ

らず可溶化率は上昇 しない傾向となった。このように高

温度域で可溶化率が上昇 しなかった理由は,反 応容器内

に生成されたチャーの存在が原因と考え られる。これに

対 して設定温度が200℃ 付近までは,設 定温度の上昇 と

ともに,可 溶化率が顕著に増加 したことが確認された。

亜臨界水処理における反応容器の圧力をTable lに

示す。亜臨界水処理の設定温度が上昇するにつれて,反

応時の圧力も上昇 したことが確認された。

得られた結果より,亜 臨界水処理を用いた汚泥の可溶

化反応では,設 定温度の上昇 とともに可溶化率が80%

程度 まで上昇 した。 しか し,設 定温度が220℃ 以上の温

度域においては,チ ャーの生成が原因で可溶化率が上昇

せずに,一 定な値(こ こでは,80%程 度)と なることが

わかった。

4.2MAP法 によるリン回収の検討

本研究ではMAP法 により,可 溶化液からの リンの回

Table 1 Variation of pressure in the reactor with

 treated temperature
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収を試みた。そこでまず最適な運転条件を推定するため

モデル物質を用いて評価 した。次に,実 際の汚泥を異な

る設定温度において亜臨界水処理 した可溶化液を用いて

MAP法 に よるリン回収実験を行 った。本研究で検討 し

たことは,可 溶化液か らのリン回収率およびMAP反 応

におけるリンに関する物質収支である。 さらに,リ ンを

回収する際に,最 適な亜臨界水処理の設定温度について

も検討 した。

4.2.1モ デ ル物質を用いた リン回収 におけるMAP法

に関する最適条件の推定

Mg(OH)2粉 末 の添加量 と混合液中のPO43,NH4+

の残存濃度の関係(a),Mg(OH)2粉 末 の添加量 と混合

液のpHの 関係(b)な らびに混合液のpHと 混合液中

のPO43-,NH4+の 残存濃度の関係(c)をFig.5に 示 す。

Fig.5(a)か らMg(OH)2添 加量の増加 とともに,液

中に残存するPO43-お よびNH4+の 濃度が減少 し,Mg

(OH)2添 加 量がPO43一 の初期含有量 とほぼ等 しいモル

濃度になったところで,液 中のPO43-が 消失 しているこ

とが確認できた。以上のことから,Mg(OH)2を 用いた

場合で もMg2+とNH4+とPO43-の モル比が1:1:1

で反応 して白色の沈殿を生成 し,MAPが 良好に形成で

きることが確認できた。

次に,Mg(OH)2の 添加にともなう混合液のpHの 増

加について,Fig.5(b)に 示す。Fig.5(a)とFig.5(b)

か ら,MAPが 沈殿するまでは,混 合液のpHの 上昇が緩

やかであったことがわかる。 その後,MAPの 生 成がほ

ぼ終了 した時に混合液のpHが9付 近まで著 しく増加 し

たことがわかる。 さらに,MAPの 生成がほぼ終了した

時点で,液 中のMg2+とNH4+とPO43の モル比が1:

1:1で あ ったことがわかる。このことか ら,MAPを

生成させる最適なpHは9付 近であることがわかった。

Fig.5(c)に ついて,液 中か らpo43一が完全に消失す

るpHは9.0以 上 であることが確認できた。 よって,本

反応の最適pHは,Mg(OH)2投 入量の最 も少ない条件

の中でPO43が ほぼ完全にMAPと な ったpH=9で あ

ると判断される。 なお,混 合液のpHが 酸性域において,

液 中のPO43-が 消失 しないのは,形 成されたMAPが 再

び溶解 した26)ことによると考えられる。

以上,本 研究では,MAPを 形成させること,な らびに

MAP反 応を促進させるpH調 節のたあに,Mg(OH)2を

用 いた。モデル物質による実験か ら,Mg(OH)2を 添加す

ることで,MAP形 成 とMAP反 応 を促進 させるpH調

節(最 適pHは9.0)を 同時に行えることがわかった。

4.2.2MAP法 を用いた実可溶化液からのリン回収

異なる設定温度で亜臨界水処理 された実汚泥の可溶化

液をろ過 した。4.2.1の 結果を踏まえ,ろ 過 した可溶化

液のpHが9.0と な るようにMg(OH)2粉 末を添加 した。

Mg(OH)2粉 末 の添加後に,可 溶化液と生成 した沈殿物

をろ過して リンを固液分離 した。得られたリン回収率の

結果をFig.6に 示す。また,リ ン回収率は次式(4)に より

算出した。

リン回収率(%)=100×(d-c)/d(4)

ここでcはMAP反 応後の可溶化液中の リン濃度,dは

MAP反 応前のろ過 した可溶化液に含まれるリン濃度を

示している。

亜臨界水処理の設定温度が100℃ で は,リ ン回収率が

Fig.5 Experimental results of MAP production
 (a) variation of concentration (NH4+ and
 PO43-) with dosage of Mg(OH)2, (b) var
iation of pH with dosage of Mg(OH)2,
 (c) variations of NH4+ and PO43- concen
tration with pH
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30%以 下 と低い結果となった。これは,設 定温度が低

かったために,亜 臨界水処理が充分に行われず,リ ンが

溶出しなかったものと考えられる。また,設 定温度を上

昇 させるにつれて,リ ン回収率が高くなった。 このこと

から設定温度を高くすることで,反 応器内に リンが溶出

したと考えられる。

Fig.6よ り,亜 臨界水処理の設定温度が200～240℃

では,リ ン回収率が90%以 上であった。これは亜臨界水

処理によって,汚 泥中のリンが,ほ ぼ完全にPO43-と し

て溶出したことによると考えられる。そして,溶 出 した

リンがMAPを 形成 し,可 溶化液中の リンが減少したこ

とで,リ ン回収率90%以 上が得られたと考えられる。

しかしながら,亜 臨界水処理の設定温度が240℃ 以上

におけるリンの回収率は減少した。 これは,設 定温度が

240℃ 以上において,可 溶化液中に難溶解性 リンが生成

したことによると考えられる。つ まり,亜 臨界水処理後

に溶出した リンが再沈澱し,難 溶解性 リンになったと考

えられる。 これは亜臨界水処理による汚泥の溶解に伴い,

汚泥を構成する微生物細胞内の高分子物質と結合してい

たFe2+な どの金属 イオ ンが高分子物質の低分子化に

伴 って遊離および溶出し,そ して,こ れらの金属イオン

が可溶化液中のPO43-と 反応 して難溶解性 リンを形成 し

たと考えられる。あるいは,亜 臨界水処理の設定温度が

高 くなるにつれて,反 応容器内に存在 している酸素が消

費しっくされ,容 器内は,ほ ぼ嫌気的状態になることが

予想される。多くの金属イオンは,好 気的状態の方が溶

出しやすいが,Fe2+は 嫌気的状態で溶出 しやすい33)た

めに,溶 出 したFe2+とPO43-が 反応 して難溶解性 リン

を形成 したとも考えられる。

これ らのことを踏 まえて,4.1の 実 験で確認 された

チャーは,難 溶解性 リンが含まれると推定される。また,

チ ャーの形成過程は様々な要因が考えられるが,上 述し

たようにFe2+とPO43-が 反応することもチャー生成の

要因の一つと推測できる。

以上から,亜 臨界水処理 した可溶化液からリンを回収

する場合,最 適な亜臨界水処理の設定温度範囲は,200

～240℃ であることがわかった。

4.2.3汚 泥の可溶化液を用いたMAP反 応 におけるリ

ンに関する物質収支の検討

4.2.2で は,リ ン回収率を用いて,亜 臨界水処理され

た汚泥の可溶化液から,リ ンを回収する最適温度範囲に

ついて検討 した。 ここでは,MAP反 応 におけるリンに

関する物質収支について検討 した。汚泥からリンが回収

される過程をFig.7に 示 す。本研究では,亜 臨界水処

理された可溶化液中の各態 リンはろ過による固液分離に

よって溶解液中の リン(溶 出 リン,Soluble phosphate)

と固形残渣 リン(残 渣 リン,Residual phosphorus)と

に分けられ,溶 出 リンについてはMAPと して回収され

るリン(MAPリ ン, Crystallized phosphate)お よび回

収されずに流出す る リン(流 出 リン,Effluent phos

phate)に 分類 した。

MAP法 を用いた リン回収工程における可溶化液中の

各態 リンの割合をFig.8に 示 す。MAPリ ンの割合は,

亜臨界水処理の設定温度が100℃ で は,汚 泥からリンが

溶出せず,16%で あった。しかし,設 定温度を上昇させ

ることで,MAPリ ンの割合が増加 した。また,設 定温度

が200～240℃ でMAPリ ンが94～97%に 達 したこと

が確認された。

流出 リンは,設 定温度が200℃ 付近まで確認された。

しか し,200℃ 以降において流出 リンの発生はほとんど

なかった。これは亜臨界水処理において汚泥から溶出さ

Fig.6 Variation of recovery rate of phosphorus

 with treated temperature Fig.7 Flowchart of phosphorus recovery process
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Fig.8 Variation of phosphorus composition with

 treated temperature

Fig.9 Variations of NHa+ and PO43- concentra

tion with treated temperature

れるNH4+ と PO43-の モル比が関与 していると考えられ

る。つまり,設 定温度が異なる亜臨界水処理で可溶化液

中に溶出したNH4+ と PO43-の 変 化を示 したFig.9か

ら,設 定温度が200℃ 以降においてNH4+ が PO43-よ り

顕著に増加 していることが確認できる。 このことか ら

NH4+の 溶 出が少ない温度域では,MAP反 応 を充分に

進行 させるだけのNH4+が 不 足するため,余 分のPO43-

が 流 出 リンとなって流出 したと考え られる。反対に,

NH4+の 溶 出が多かった温度域では,MAP反 応が充分

に進行 し,MAPリ ンが形成され,こ のために流出 リンが

減少 したと考えられる。

4.2.1で は,モ デル物質を用いて,MAPを 形成 させた。

つまり4.2.1で は,リ ンを回収することが目的であった

ため,NH4+を 若干過剰のモル濃度とした。 これにより,

リンがほぼ完全に回収できた。このことから,4.2.1で

得 られた知見と同様に,亜 臨界水処理 された汚泥の可溶

化液でも,同 じ結果が得られると考えられる。つ まり,

Fig.9か ら,NH4+が 多 く溶出している亜臨界水処理の

設定温度は,200℃ 以 上である。このことから,リ ンをほ

ぼ完全に回収できる亜臨界水処理の設定温度は200℃ 以

上であることが判断できる。

残渣 リンの割合は,亜 臨界水処理の設定温度が100℃

で は74%で あるが,設 定温度の上昇とともに急激に減

少 して,180～240℃ では2～4%と な った。また,亜 臨

界水処理の設定温度が240℃ 以上では再び増加 しており,

設 定温度が300℃ 以上では,残 渣 リンの割合 は20%を

超 えていたことが確認された。設定温度が180℃ 以下の

残渣 リンは,亜 臨界水処理時の反応温度が低いため,

PO43-が 溶出されなかった(Fig.9を 参照)こ とによる

と考え られる。このため,亜 臨界水処理の設定温度が

180℃ 以下の残渣 リンは,汚 泥の未溶解成分に含まれる

リンであると考えられる。また,亜 臨界水処理の設定温

度が240℃ 以上において,残 渣 リンが確認 されたのは,

4.2.2で 述べたように亜臨界水処理による汚泥の溶解に

伴い,汚 泥から溶出した リンと金属イオンがそれぞれ結

合 して,難 溶解性 リンを形成 したことによると考えられ

る。

以上より,汚 泥からリンをほぼ完全に回収できる亜臨

界水処理の設定温度は,200℃ ～240℃ であることが明

らかとなった。

5.ま と め

本研究 は,亜 臨界水処理を用いて,汚 泥を可溶化 し,

異 なる設定温度の汚泥の可溶化率に及ぼす影響について

検討 した。また,モ デル物質および実汚泥を亜臨界水処

理 した可溶化液を使って,リ ンをMAP法 により回収 し

た。そして,汚 泥からリンを効率的に回収できる亜臨界

水処理の最適な温度について リン回収率とリンの物質収

支の両面から検討した。

本研究で得られた結果を以下に示す。

(1)亜 臨界水処理により汚泥を可溶化 した場合,汚 泥

の可溶化率は80%程 度 に達することが確認 され

た。また,亜 臨界水処理の設定温度を上昇させる

とチャーの生成が原因で,可 溶化率が上昇せずに

一定な値(80%程 度)と なった。

(2)MAP法 を用いて,実 汚泥の可溶化液からリンを

回収す る場合,PO43-,NH4+が 存在 している反

応液にMg(OH)2を 添加 することでMAPと し

て リンが回収できた。また,Mg(OH)2を 添加する

ことで,MAPを 形 成 させ るだけでな く,MAP

反応 を促進させるpH調 節を同時に行えることが

わかった。

(3)汚 泥 を亜臨界水処理で可溶化させ,得 られた可溶

化液からMAP法 で リンを回収する場合,リ ンは
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94～97%程 度回収できることがわかった。 また,

リン回収率およびリンの物質収支か ら,亜 臨界水

処理の最適な温度範囲は200～240℃ であること

がわかった。

(4)循 環型社会の構築のため,排 水処理の分野でまず

行うべきことは,汚 泥発生量の削減ならびに汚泥

に含まれるリンの回収ならびにその有効利用であ

る。このためには,汚 泥処理に減容化および資源

回収工程を加えなければならない。本研究で提案

した 「汚泥の資源回収型処理システム」を導入す

ることで,汚 泥の発生抑制に寄与でき,ま た,枯

渇資源であるリンも汚泥から回収可能であること

が明らかとなった。
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 Abstract

The amount of excess sludge produced in municipal wastewater treatment plants in Japan is 
increasing every year as the urban population increases. The phosphorus in the excess sludge could

 be hopeful phosphorus resource since phosphate rock is being exhausted all over the world today . 
Japan imports much phosphorus from abroad every year but much of it is discharged out as excess 
sludge. Therefore, the solubilization process, one method of recovering phosphorus from the sludge , 
could be a promising solution. In this study, the subcritical water process, a new technology that 
solubilizes sludge under subcritical conditions, was applied before the phosphorus in the sludge was 
recovered with magnesium ammonium phosphate (MAP) process. As a result, the solubilization rate 
of excess sludge achieved was approximately 80%. In addition, about 94-97% of the phosphorus 
could be recovered.

Key words: Subcritical water, Solubilization, Excess sludge, Phosphorus recovery, MAP process
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