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研究成果の概要（和文）：下水処理汚泥は大量のリンを含むが，ほとんど再利用されることはない。当研究グループで
は，鉄鋼スラグからのリンの回収プロセスの開発にも取り組んでいる。そこで本研究では，開発したプロセスを下水処
理汚泥に適用し，リンの回収を試みた。リンの回収にはSiO2添加が有効であることを見出したが，他の成分との分離は
困難であった。還元溶融が効果的であると考えられ，将来的にリンの選択的な分離回収が期待される。

研究成果の概要（英文）：A large amount of phosphorus is contained in sewage sludge, and hence recovery of 
phosphorus from sewage sludge and recycling as phosphorous resources must be quite significant. This resea
rch group is working on the chemical recycling method of phosphorus contained in iron- and steel-making sl
ags. Then, in the present project, the developing process has been applied to sewage sludge, and the possi
bility of phosphorus recovery from sewage sludge was examined. It was found that SiO2 addition was effecti
ve for the recovery of phosphorus, but the separation from the other constituents was quite difficult. It 
was finally suggested that melting under a reducing atmosphere was effective for the removal of ion, expec
ting the selective recovery of phosphorus. 
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１．研究開始当初の背景 
 近年，米国や中国などリン鉱石の生産国は，
自国の需要確保のため輸出を中止，制限する
傾向にある。このため，リン資源を100%輸入
に頼っている我が国では，リンの安定確保が
急務となっており，リンの回収リサイクルプ
ロセスの開発研究が精力的に行われている。
下水処理によって発生する汚泥中に含まれる
リンの量は，我が国におけるリン鉱石の輸入
量の50%に匹敵すると試算されている。下水処
理汚泥中のリンの回収リサイクルプロセスが
構築されることによって，国内におけるリン
資源の循環型利用，国際価格に影響を受けな
い新しいリン供給体制の確立，グローバルな
環境保全に貢献することなどが期待される。 
 申請者の暮らす岡山県では，児島湖の環境
汚染が特に問題となっている。児島湖は1959
年に児島湾を堤防で締め切った人工湖であり，
日本で最も水質汚染の激しい湖沼のひとつと
されている。本研究で開発する手法は，児島
湖のように汚染の激しい湖底の汚泥処理に利
用することが期待される。また，県南の製鉄
所や発電所から排出される鉄鋼スラグや石炭
灰などからリンを始めとする有価元素を回収
し，再資源化することも期待できる。さらに，
最終処分場に既に埋立処分された廃棄物から
リンを回収することも可能である。資源の乏
しい我が国においては，持続型社会の構築に
資する資源循環サイクルの開発が急務である
と言える。 
 
２．研究の目的 
 当研究グループは，ガラスの相分離を利用
した無機系廃棄物中の有価元素の回収プロセ
スの開発に取り組んでいる。このプロセスに
より，廃棄物に含まれる鉄や有害な重金属元
素をほぼ完全に除去し，高純度のシリカ
（SiO2）ガラスを回収することに成功してい
る。本研究ではこれまでに得られた成果を活
かし，廃棄物に含まれるシリカ以外の有価成
分の回収を目指した。特に，有価元素として
リンのリサイクルプロセスの開発を中心に研
究を行った。リンは下水処理汚泥中に多く含
有されることが知られているが，リサイクル
される割合は決して高くない。そこで本研究
では，下水処理汚泥からのリン回収プロセス
を開発し，国内におけるリンの循環再利用シ
ステムの構築を目指した。 

 
３．研究の方法 
 本研究では，国内2箇所の下水処理施設から
排出された汚泥の焼却灰（汚泥A, 汚泥B）を
実験に用いた。また，汚泥AにSiO2を添加（重
量比で汚泥A:SiO2= 9:1, 8:2, 7:3）した系につ
いても実験を行った。焼却灰および作製した
ガラスの組成は，各試料粉末とホウ酸リチウ
ムを添加して作製したガラスビードを塩酸に
溶解させ，ICP発光分光分析法で分析した。
溶融条件は1,500C-30 min，大気雰囲気，ア
ルミナ坩堝，バッチ量10 gで行った。溶融後，
プレス急冷により得られた固体を粉末X線回
折法（XRD）で分析し，ガラス化を確認した。
作製したガラスを150 m以下に粉砕し，塩酸
25 mlに浸した後に，吸引ろ過により固液分離
を行った。得られた溶液をICP発光分光分析
法，乾燥させた不溶固体の粉末を蛍光X線
（XRF）分析法でそれぞれ組成分析した。 
 
４．研究成果 
4－1 ガラス作製とガラス組成 
 汚泥焼却灰の組成分析結果をTable 1に示
した。汚泥A, 汚泥Bの焼却灰にはともに2割
を超えるP2O5が含まれていることが確認され
た。 
 

Table 1. ICP発光分光分析法による 
汚泥焼却灰の組成分析結果 (mass%) 

 Sludge A Sludge B 

Fe2O3 13.5 4.5 

P2O5 25.7 31.4 

SiO2 25.4 20.3 

Al2O3 16.8 18.0 

CaO 9.0 16.2 

MgO 2.9 5.7 

K2O 6.1 3.5 

TiO2 0.7 0.5 

 
 溶融して得られた固体をXRDで分析した
ところ，焼却灰に他成分を添加することなく
ガラス化していることが確認された。今回作
製したガラスのXRDパターンには低角度域
(2  20)で不均一な電子分布に起因する散
乱強度の増加が見られた。このことから溶融
後に得られたガラス中では電子を多く持つFe



の分布が不均一化している，つまりFe含有量
が異なる複数のガラス相に相分離しているこ
とが示唆された。各相の組成は不明であるが，
酸処理により，酸に溶解する相あるいは溶解
しない相からのP2O5回収，またはP2O5と
Al2O3の分離を試みた。 
 
4－2 酸処理結果 
【濃度変化】 
 塩酸の濃度を0.5, 1.0, 1.5, 2.0, 2.5 Nと変化
させた場合の汚泥A, 汚泥Bの酸処理後の各
成分の溶出率をFig. 1に示した。汚泥 Aでは
全ての成分に共通して1 Nで溶出率が最大に
なり，そこから酸の濃度が高くなるにつれて
全体的に溶出率が低下する変化が見られた。
このことから1 Nでは溶解していた各成分が
それ以外の濃度では溶解度が低下した，もし
くは再析出していると考えた。汚泥Bでは1 N
の時点でSiO2以外はほぼ8割以上が溶出し，そ
の後は大きな変化が見られなかった。また
SiO2に関しては酸濃度の増加とともに溶出率
が低下している。 
 
【経時変化】 
 1 Nの塩酸への浸漬時間を20-1440 minと
変化させた場合の汚泥A, 汚泥Bの酸処理後
の各成分の溶出率をFig. 2に示した。 
 汚泥Aでは，240 minをピークにSiO2の溶出
率が低下している点と不溶固体がゲル化して
いた点からシリカの溶解再析出が生じている
ことが示唆された。その他の成分については
480 minまではSiO2と同様の挙動を示してい
ることから，再析出したシリカ中に一部が取
り込まれたと考えた。しかし最終的に，SiO2

以外の成分はほぼ完全に溶解していることか
ら，他の成分はいったんシリカに取り込まれ
るが，時間が経つと再度溶解すると考えられ
る。しかしながら，SiO2を除く各成分の溶出
率は同一ではなく，特にAl2O3に関しては
P2O5より約20%低い溶出率を示している。こ
のことから，再析出するシリカにはアルミニ
ウムが優先的に吸着されるのではないかと考
えた。もしそうであれば，シリカの溶解再析
出を利用することで優先的にAl2O3を固体に
残し，P2O5とAl2O3を分離することができる。 
 汚泥Bでは，汚泥Aよりも短時間で溶出率が
急激に増加していた。その後はわずかに溶出
率が減少しているが，ほぼ一定の値を保って 
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(b) Sludge B 
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Fig. 1 塩酸濃度を変えた場合の 
各成分の溶出率 (a) 汚泥A, (b) 汚泥B 

 
おり，短時間で平衡に達したと言える。汚泥
Aと汚泥BではCaOの含有量が大きく異なる。
CaOが比較的に多い汚泥Bは塩基度が高く，
酸に容易に溶解すると考えられる。溶液中の
Si濃度も急激に増加するため，再析出も短時
間で進行すると考えられる。不溶固体の生成
は溶解再析出によるものと考えると，Fig. 1
に示した溶出率の塩酸濃度依存性も説明する
ことができる。酸濃度が高い場合，溶解が速
やかに進行するため，Si濃度が急激に上昇し
沈殿すると考えられる。塩基度が高い汚泥B
は，低濃度の塩酸に対しても速やかに溶解す
るため，溶出率の塩酸濃度依存性が高くない
と考えられる。塩基度が相対的に低い汚泥A
では，塩酸濃度が高い場合，塩基度が比較的
高いAlやCaとシリカが塩を形成するため，こ
れらの成分の溶出が抑制されたと考えられる。 
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(b) Sludge B 
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Fig. 2 各成分の1 N塩酸への溶出率の 
経時変化 (a) 汚泥A, (b) 汚泥B 

 
4－3 SiO2添加効果 
 汚泥AにSiO2を添加したガラスの酸処理
（1N）後の各成分の溶出率をFig. 3に示した。
SiO2の添加量が増えるにつれて，各成分の溶
出率が減少している。これは酸処理中に溶解
再析出するシリカの量が増加したことでゲル
化したシリカに取り込まれる量も増加したた
めであると考えた。SA70si30の試料では，
Al2O3の溶出率は約4%となりほぼ完全に不溶
固体に取り込むことができたが，P2O5の溶出
率も約25%と大きく低下していた。リンの効
率的な再資源化にはさらなる条件探索が必要
である。 
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Fig. 3 SiO2(Si)を添加した汚泥A (SA) 
ガラスの酸処理後の各成分の溶出率 

 
4－4 今後の展望など 
 下水処理汚泥中の元素の選択的な分配が阻
害されるのは，多量に含まれる鉄が原因では
ないかと考えた。汚泥中の鉄分を除去するこ
とができれば，都市ゴミ溶融スラグと近い化
学組成になることから，リンや他の未利用元
素を効率的に回収し有効利用できると考えら
れる。鉄の除去方法として，還元溶融法に着
目した。そこでまずは，鉄鋼スラグ（脱リン
スラグ）を還元雰囲気下で溶融処理し，鉄分
を金属に還元し除去することを試みた。 
 脱リンスラグに溶融助剤としてNa2CO3を，
還元剤として小麦粉を加えて混合した。それ
を溶融後，室温で冷却した。 
 還元溶融処理後，試料底部に球状の金属が
確認された。還元溶融後のガラス相に鉄は2%
程度しか含まれていないのに対して，金属相
には90%含まれていた。スラグ中の鉄のうち，
金属相に取り込まれた割合も90%と非常に高
い値を示した。この時、スラグ中のリンも90%
以上が金属相に取り込まれていた。これはリ
ンがスラグの構成成分中で，鉄に次いで還元
されやすいためと考えられる。金属相のXRD
およびDTA測定から鉄やリンは他の成分と合
金を形成していることが示唆された。 
 



 

Fig. 4 還元溶融処理後の試料の外観 
 
 以上の結果より，還元溶融処理により鉄の
含有率を低下させた後，従来プロセスで残っ
たガラス相からリンを回収したり，金属相に
取り込まれたリンを酸処理などにより分離回
収する，などの方法が考えられる。現時点で
は，下水処理汚泥を用いた実験はまだ始めた
ばかりで結果は得られていないが，今後は還
元溶融処理を加えた再資源化プロセスの開発
に取り組む。 
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