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研究成果の概要（和文）：富栄養化の原因物質となるリンを除去するための浄化槽処理に着目した。対象とした
のは、電気化学的な手法で、鉄を浄化槽内に溶かし込み、リンと結合させて除去する方法である。室内実験や、
現場の調査によって、リン除去に関係する鉄の形態の測り方を高度化し、実際の浄化槽の鉄形態の長期変動を明
らかにした。また、環境負荷の解析を行い、本浄化槽の有用性を評価することができた。

研究成果の概要（英文）：This study focused on small-scale wastewater treatment to remove phosphorus,
 which is a causative agent of eutrophication. The target was an electro-chemical method, in which 
iron was dissolved in a wastewater treatment tank and combined with phosphorus to remove it. Through
 laboratory experiments and field surveys, the method of measuring the chemical form of iron related
 to phosphorus removal was sophisticated and the long-term fluctuation of the chemical form of iron 
in the actual tank was clarified. In addition, the environmental load was analyzed and the 
usefulness of this system could be evaluated.

研究分野： 水環境工学

キーワード： 排水処理　浄化槽　栄養塩除去　電気化学処理　放射光解析
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で対象としたリン除去型の浄化槽はリン除去性能が不安定な場合がある。本研究により、リン除去の安定
化が可能となれば、面的な導入が急速に進むことが予想される。これにより、浄化槽設置地域においても栄養塩
除去が可能となり、健全な水環境の創造に大きく貢献できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
小規模分散型の排水処理を担う個別の浄化槽において、鉄電解法を組み込み窒素およびリン

除去を可能とした型が数社から開発されている。本浄化槽では、好気槽に挿入した鉄電極へ通電
することによって、陽極から鉄を溶出させ、Feとリンの結合を促し FePO4を形成させる。これに
より、排水中からのリン除去が進行する。本浄化槽においては、脱窒反応を促すために流入水量
に対して 4倍程度の循環をしている。一方で、好気槽上部では常時鉄電解が行われている。この
ような中性で DO が存在するような条件では、鉄電解により供給された 2 価の Fe は直ちに 3 価
に酸化され、Fe3+のようなイオンではなく、αFeOOH のような不溶化物となるとされる。従って、
FePO4を形成しなかった Fe は、直ちに別形態の不溶化 Fe となり、循環によって浄化槽全体を移
動、蓄積することになる。こうして蓄積した不溶化 Fe も反応速度定数を持って排水中のリンを
除去する能力が存在する。よって、鉄電解によるリン除去機構には、電解により供給された Fe
とリンの反応による直接除去に加え、槽内に蓄積している Fe と槽内を移動しているリンが結び
つく間接除去も存在する。これらのことから、好気槽のみならず嫌気槽を含めた槽内全体の汚泥
の Fe 形態解析とそのリン除去能力の把握が最重要課題となる。Fe 形態を調べる最新技術とし
て、放射光分析を応用した XAFS（X-ray absorption fine structure）測定がある。XAFS は、X
線を照射し原子核吸収端付近の吸収スペクトルを得、それを解析することによって、原子の電子
状態などの情報を得る方法である。液体試料も直接、測定に供することができ、非結晶物質でも
測定が可能である。ただし、浄化槽試料の XAFS 測定には諸条件について、精錬化する必要があ
る。 
 
２．研究の目的 
 
以上のことから、リン除去のために鉄電解を組み込んだ小型浄化槽においては、槽内に蓄積し

たリン除去能力について明らかにする必要がある。本研究は、リン除去の機構解明とリン除去安
定化の制御手法の確立を最終目標とし、３つの目的に絞った。１）実浄化槽汚泥の XAFS スペク
トルの高感度な解析のため、パターンフィッティングの説明試料および前処理方法を検討する。
２）実際の浄化槽の長期調査から、Fe 形態の変化を調べる。３）ライフサイクルアセスメント
を行い、リン除去のために鉄電解を組み込んだ小型浄化槽の有用性を評価する。 
 
３．研究の方法 
 
３－１．前処理方法の検討 
浄化槽を模した無酸素槽、好気槽からなる排水処理リアクターを作成し、人工下水を連続通水

した。好気槽にはスポンジ担体を充填した。流入させた人工下水の BOD、N、P 濃度は 200、45、
5mg/L になるよう調整した。リアクターの体積は無酸素槽、好気槽で 21、14L、人工下水の流量
は 10L/d とした。好気槽の上部に鉄電解装置を挿入し、流入リン量に対してモル比 1となるよう
に定電流装置にて通電した。定期的に処理水を採取して水質を分析した。無酸素槽、好気槽に堆
積した汚泥を採取し、KEK 物質構造科学研究所フォトンファクトリーにて、XAFS 測定を行った。
室内実験とは別に、実際のリン除去型浄化槽の処理水（G29～G53）をろ過したろ液にリン濃度が
5mg/L になるように、KH2PO4溶液を加え、室内で電解実験を行った。鉄板 2枚を、スペーサーを
挟んで固定し、両極の下方部分をビーカー中の試料に浸漬させ、曝気および撹拌を行った。定電
流装置にて直流電流を通電し、電解により溶解する理論的鉄濃度が、Fe/P モル比 1 となるよう
に設定した。ビーカー内の室内実験生成物をろ紙に捕集し、乾燥後、XAFS 測定に供した。XAFS
測定では、市販の標準物質 6種類と自家調製した標準物質 6種類を対象とした。自家調製した標
準物質（st1～st6）の作成は Voegelin et al１）に従った。XAFS は立命館大学 SR センターBL-3
にて透過法で測定を行った。パターンフィッティングには市販のソフトウェア REX2000（（株）
リガク）を使用し、スペクトルフィッティングの整合性評価には R（%）を用いた。 
 
３－２．実浄化槽の Fe形態の変化 
実際のリン除去型浄化槽を対象とし、処理水および好気槽蓄積汚泥試料を 10 ヶ月間、月に 1

回の頻度で採取した（試料 A～J）。処理水の水質分析をすると共に、汚泥試料を直ちにフリーズ
ドライした上でデシケーター内に保存した。立命館大学 SR センターBL-3 において透過法にて汚
泥試料の XAFS 測定を行った。信頼性のあるスペクトルを得るため、各試料に付き 3回以上の測
定を行い、スペクトルを加算、平均することに努めた。別途、標準物質のスペクトルも測定した。
メスバウアー分光分析はデルフト工科大学の Reactor Institute Delft で行った。 
 
３－３．リン除去型浄化槽の有用性評価 
リン除去型の調査によって得られた処理水の水質から、本システムによるリン除去量を算定

した。日本版被害算定型影響評価手法 LIME2２）に従い、それぞれの環境負荷に貨幣価値への換
算係数を乗じて、貨幣価値（円）として環境負荷の削減量を算出した。また、本システムの鉄電
解に係る消費電力からそのコストを算定した。両者を比較することで、リン除去型浄化槽の有用
性評価を評価した。 



 
４．研究成果 
 
４－１．前処理方法の検討 
室内リアクターの処理水の BOD は 10mg/L 以下で推移していた。T-N および NO3-N も 10mg/L 程

度であり、硝化、脱窒は良好に起こっていると考えられた。鉄電解を開始する前のリン濃度は
5mg/L 程度であったが、鉄電解を開始した後は、
2～3mg/L となり、リンの不溶化による除去が進
行した。このように、実際のリン除去型浄化槽を
模擬していることを確認した上で、無酸素槽、好
気槽の汚泥およびスポンジ担体を採取した。そ
れぞれをオーブンドライおよびフリーズドライ
し、XAFS 測定をした。好気槽汚泥のスペクトル
はオーブンドライおよびフリーズドライでほぼ
等しかった。無酸素槽の汚泥においては、オーブ
ンドライおよびフリーズドライで違いが見られ
た。よって、好気槽汚泥の前処理はいずれの方法
でも Fe形態に変化はないが、無酸素槽汚泥は前
処理における乾燥中の酸化の抑制が肝要と考え
られた。 
 
市販および自家調製した標準物質のXAFSスペ

クトルを得て、パターンフィッティングを行い R
を計算すると、st1 は FeCO3、st2 と st3 と st5
はαFe2O3、st4 と st6 は FePO4との組み合わせの
場合に R が最も低かった（表１）。市販の標準物
質を用いて室内実験生成汚泥のスペクトルフィ
ッティングを行うことを試みたが、Rが高く信頼
性のあるフィッティングができなかった。自家
調製した標準物質 st1、st3、st6 の 3 種類で、
室内実験生成物のスペクトルフィッティングを
行ったところ、Rが全体的に低く、ある程度の整
合性を持ってフィッティングできた。室内実験
生成物においては st3 および st6 が主要な割合
を占めていた（図１）。st3 は FeCO3 およびα
Fe2O3、st6 はαFe2O3および FePO4 を含有してい
ると考えられるため、室内実験生成物には、
FeCO3、αFe2O3、FePO4を含有していると考えられ
た。また、st6 の割合の高い試料においては高い
リン除去効果が得られる傾向が観察された。 
  
４－２．実浄化槽の Fe形態の変化 
標準物質および実浄化槽試料のXAFSスペクト

ルは図２のとおりであった。試料中の鉄形態の
割合を、FeCO3、Fe3O4、αFe2O3、FePO4のスペクト
ルからパターンフィッティングして求めると図
３のとおりとなった。R は最小で 0.014%、最大
で 0.059%となった。これらの Rは既存の報告３）

の R と比べて低いことから、信頼性のあるフィ
ッティングができたと考えられた。試料によっ
てばらつきはあるものの、FePO4の割合が概ね最
も高く、FeCO3の割合は少なかった。浄化槽の調
査期間中は、試料 E、F、G を採取した期間にお
いて、ややリン除去効果が低下したものの、全体
として概ね良好なリン除去が進行していた。す
べての試料において FePO4 の存在が推察された
ことは、リン除去が良好であったことと整合し
ていた。また、メスバウアー分光分析結果のフィ
ッティングから 2 価鉄の割合を求めたところ、
XAFS 解析の結果と整合していた。 
 
 
 

表１ 標準物質間のフィッティング 

 

図１ 室内実験試料のフィッティング 

 

図２ 標準物質および実浄化槽試料の XAFS
スペクトル 

 

FeCO3 Fe3O4 αFeOOH γFeOOH αFe2O3 FePO4

(%) (%) (%) (%) (%) (%)

st1 Lepidocrocite 1 .0 6.0 11 11 8.8 14

st2 Goethite 9.6 0.4 0.3 0.4 0 .0 5 0.8

st3
silicate-rich hydrous

ferric oxide
7.5 0.2 0.8 0.9 0 .2 1.7

st4
amorphous Fe(Ⅲ)-

phosphate
13 1.3 0.1 0.1 0.4 0 .1 3

st5 Fe2Ca2-P4 13 1.4 0.12 0 .1 1 0.5 0.1

st6 FePO4・2H2O 12 1.3 0.2 0.2 0.4 0 .2

番号 試料名

0% 20% 40% 60% 80% 100%

G29
G30
G31
G32
G33
G36
G37
G38
G40
G52
G53

st1 st3 st6

7100 7110 7120 7130 7140 7150 7160

P hoton  Energ y (eV )

N
or

m
al

iz
ed

 in
te

ns
ity

 (
a.

u.
)

A

B

C

D

E

G

H

I

J

F

FeCO
3

Fe
3
O

4

α FeO O H

α Fe
2
O

3

FeP O
4



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
４－３．リン除去型浄化槽の有用性評価 
リン除去型浄化槽の環境負荷の評価を行ったところ、電力コストよりもリン除去による被害

額削減効果が大きく（図４）、本システムは環境経済性に優れることが示唆された。 
 
まとめ 
 
 本研究の遂行により、リン除去型浄化槽における汚泥の Fe形態解析の高度化ができ、さらに、
実際の浄化槽の Fe 形態の長期変動、本浄化槽の有用性を評価することができた。 
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図３ 室内実験試料のフィッティング       図４ リン除去型浄化槽のコストの比較 
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