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研究成果の概要（和文）：　本研究の目的は、炭化物を高濃度窒素含有排水処理に投入し、栄養塩を吸着させ、
生物膜を形成させ、得られた生物膜複合炭化物の肥料効果を明らかにすることである。稲わら炭化物を模擬養豚
排水に入れ、活性汚泥処理を行ったところ、炭化物混合汚泥中にアンモニウムが蓄積した。それは、蓄積したア
ンモニウムは、流入アンモニウムの4%程度にとどまった。
　活性汚泥法では、硝化脱窒反応による窒素の損失等の影響が考えられたので、嫌気性処理での炭化物の利用を
検討した。メタン発酵残渣炭化物はアンモニウムとリン酸の吸着作用があることが分かった。また、豚ふん尿の
単発酵において、炭化物の添加が発酵を促進することが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）： The aim of this study is to clarify fertilizer value of biofilm-immobilized
 biochar, which is obtained from the biochar-loaded nitrogenous wastewater treatment.Ammonium 
accumulation was observed in the biochar-sludge mixture in the biochar-loaded activated sludge 
treating artificial piggery wastewater. However, the ammonium recovery was only 4% of inflow. The 
low recovery may be due to the loss of nitrogen by nitrification and denitrification reaction.
 We also evaluated the applicability of the biochar to anaerobic treatment with nutrient recovery by
 adsorption from the wastewater.Biochar produced from digestate of solid-state anaerobic digestion 
can adsorb both ammonium and phosphorus.Also, biochar-loaded solid state mono digestion of pig 
manure produced more methane than that without biochar. 
 

研究分野： 環境工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　アンモニウムなどの窒素を含んだ排水は現在、微生物を用いて窒素ガスに変換することで処理されている。一
方、アンモニウムは肥料として利用できるので、排水から回収できれば資源のリサイクルができる。本研究で
は、未利用の資源である稲わらや発酵残渣などからアンモニウムやリン酸などの吸着材（炭化物）を作製した。
炭化物は、アンモニウムなどの吸着回収だけでなく、排水・廃棄物の生物処理を効率化できることが分かった。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 バイオマスを無酸素下、数百℃で熱分解した後に残る物質は、炭化物と呼ばれている。炭化物
は、養分の保持力や保水性に優れており、土壌改良材として注目されている。バイオマスに含ま
れていた炭素および窒素分は、炭化により半分以上がガスおよびタールに移行し、炭化物中には
難分解性の炭素と窒素が残る。リンやカリウムなどの塩は、高温では揮発するものの、大部分は
炭化物の中に塩の形で濃縮されて存在する。従って、土壌改良効果に加え、リンやカリウムの供
給といった肥料的側面についても研究が進められている。 
 炭化物に含まれる窒素はほとんどが難分解性のため窒素肥料として期待はできない。一方、養
豚排水などの産業排水には、未利用の窒素が高濃度に含まれている。炭化物には栄養塩（特にア
ンモニウム、NH4

+）を吸着する作用があるため、炭化物を排水に投入し、栄養塩を吸着回収でき
れば化学肥料の代替とすることができる。 
 生物膜は、排水処理の分野において、担体に微生物を生物膜として高密度に付着させることで、
微生物の反応器内への長期固定を目的として利用される技術である。生物膜は、微生物や、微生
物が分泌する細胞外ポリマー（多糖類やタンパク質など）から構成されている。そのため、土壌
に投入すれば、土壌中で無機化されることで窒素を供給できると考えられる。従って、排水処理
の担体として炭化物を利用し、炭化物上に生物膜が形成されることで、栄養塩の吸着だけでなく、
生物膜自体も窒素やリン源として利用できると考えられる。 
 そこで本研究では、豚ふんや作物残渣、廃木材など地域のバイオマスの炭化物を担体として養
豚排水に投入し、生物膜を形成させることで、排水中の栄養塩を炭化物への吸着ならびに生物膜
への取り込みにより回収し、生物膜複合炭化物を作り、肥料として利用することを提案する。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、排水中で生物膜形成させた炭化物の肥料効果を明らかにすることである。 
本研究では、バイオマス（稲わら）より調製した炭化物を、養豚排水処理に投入し、栄養塩を吸
着させ、さらに生物膜も形成させた生物膜複合炭化物を作製し、その肥料としての効果を明らか
にする。更に、炭化物の嫌気性処理（メタン発酵）への適用も評価した。 
 
３．研究の方法 
（１）炭化物投入回分活性汚泥法  
 炭化物の調製方法が、窒素収支に与える影響を評価するために、稲わらを原料とし、炭化温度
（300℃、600℃）・昇温速度(0.25℃/s、1℃/s)を組み合わせて、４種類の稲わら炭化物を調製し
た。活性汚泥（3000 mg/L）を入れたバイアルに、稲わら炭化物をそれぞれ 4 g/L となるよう入
れ、NH4

+を 150 mg N/L となるよう添加し、好気および嫌気時間を設け、硝化脱窒反応を行った。 
 また、NH4

+の炭化物への吸着を推定するために、吸着等温式を作成し、上記回分活性汚泥内に
おける NH4

+吸着量を推定した。 
  
（２）炭化物投入半回分活性汚泥法 
 ラボスケールのリアクタを用い、模擬養豚排水の半回分活性汚泥法処理において、炭化物が窒
素除去や窒素回収にどう影響するかを評価した。模擬養豚排水を有機物負荷 6.0 kg COD/m3/d
で流し、水理学的滞留時間(HRT)が 12 h になるように半回分運転を実施した。系は活性汚泥のみ
（AS）、炭化温度 300℃, 昇温速度 0.25℃/s で調製した稲わら炭化物添加（B300）および、同様
に炭化温度 600℃で調製した稲わら炭化物添加（B600）の 3系とした。 
 上記のリアクタを 30日間運転後、リアクタ内の炭混合汚泥に含まれる栄養塩の吸着量を、1 M
塩酸で抽出後定量した。 
 
（３）炭化物による栄養塩吸着と乾式メタン発酵 
 3.1 および 3.2 では、活性汚泥法への炭化物投入を検討したが、硝化・脱窒による窒素の除去
により炭化物への NH4

+回収量が低くなることが考えられた。そのため、3.3 微生物による窒素除
去が起こらないメタン発酵による養豚ふん尿処理への炭化物の適用と栄養塩回収を検討した。 
 本研究では、高固形物濃度で発酵を行う、乾式メタン発酵を用いることとした。乾式メタン発
酵残渣を原料とする炭化物を用いて、(1)尿汚水（ここでは模擬養豚排水）からの栄養塩の吸着
回収および(2)乾式メタン発酵によるふん尿処理の促進材の可能性を検討した。 
 栄養塩の吸着回収試験では、稲わらと豚ふん尿の混合物(C/N 20)を半回分的に処理している、
ラボスケール乾式メタン発酵装置(含水率 80%、温度 55℃)より抜き出した残渣を原料にし、炭化
温度 300、400、500、600、700、800℃、保持時間 1時間で炭化物調製した。これらの炭化物を用
いて、NH4

+およびリン酸（PO4
3-）の吸着能を評価した。 

 三種の炭化温度（300, 500 および 700℃）で調製した発酵残渣炭化物を、それぞれ 1～15%の
割合で豚ふん尿のみを単発酵処理するラボスケールの乾式メタン発酵リアクタに投入し、メタ
ン生成を評価した。また、比較として、ふん尿のみの単発酵およびふん尿とわらの混合発酵も行



った。 
 
４．研究成果 
（１）炭化物投入回分活性汚泥法 
 NH4

+の除去速度は、300℃の炭化物を添加したリアクターでは炭化物無添加とほぼ同等（1 mg 
N/g VSS/d）だったが、600℃の炭化物を添加すると 3倍に増加した。そのため、高温で調製した
炭化物は NH4

+除去に有効であることがわかった。 
 更に、除去された NH4

+のうち、吸着によるものは 300℃と 600℃でそれぞれ 30%および 15%程度
であることが示された。以上の結果から、炭化物を投入することで、活性汚泥法による NH4

+除去
速度が向上すること、また、吸着による NH4

+除去は 15-30%程度であることが分かった。 
 
（２）炭化物投入半回分活性汚泥法 
 約 1か月の運転期間中、いずれの
系においても、NH4

+の除去率は 90%
以上であり、炭化物の投入は NH4

+除
去に影響しなかった。 
 一方、試験終了後の炭化物混合汚
泥に含まれる NH4

+濃度は、炭化物無
添加の活性汚泥（AS）に比べ、300℃
および 600℃の炭化物添加系（それ
ぞれ AS+B300 および AS+B600）にお
いて約 1.5 および 3.8 倍であり、
炭化物の添加により炭化物混合汚
泥への NH4

+保持が促進された（図
1）。一方、炭化物混合汚泥中の炭化
物に含まれる NH4

+の割合は、300℃
および 600℃それぞれで 40%および
90%と推定され、炭化物への吸着が NH4

+保持を促進していることがわかった。しかし、NH4
+濃度と

しては、最大でも約 1.2 mg N/g であった。これは、実験期間中に流入した NH4
+の 4%に相当し、

非常に低い。排水処理過程で起こる、微生物による硝化・脱窒反応により NH4
+が N2として除去さ

れ、NH4
+回収量が低下したためと考えられた。 

 また、投入した炭化物に比べ、炭化物混合汚泥中のカリウムおよびナトリウム濃度はそれぞれ
減少、増加した。そのため、NH4

+以外の栄養塩の流出や塩類の蓄積濃縮なども含めた物質収支も
評価する必要性が考えられた。 
 
（３）炭化物による栄養塩吸着と乾式メタン発酵 
 NH4

+と PO4
3-の平衡吸着量は、初期 NH4

+と
PO4

3-濃度が高いほど増加する傾向を示し、そ
れぞれ最大で 20 mg/g および 70 mg/g だっ
た。また、炭化温度が高くなるほど、NH4

+の吸
着量は低下したのに対し、PO4

3-吸着量は増加
する傾向を示した。PO4

3-においては初期濃度
が低い場合（100 mg P/L 以下）、吸着しない
あるいは PO4

3-の放出（負の吸着量）となった。
したがって NH4

+と PO4
3-ともに、その吸着量は

初期濃度と炭化温度によって変化した。ま
た、炭化物の FTIR 分析から、NH4

+の吸着に寄
与すると考えられるカルボキシル基は、炭化
温度が高くなるほど減少したことを確認し
た。そのため、炭化温度上昇による NH4

+吸着
量の減少は、炭化物表面のカルボキシル基の
減少によると考えられた。 
 豚ふん尿の単発酵のみでは、メタン生成が
ほとんど起こらなかったのに対し、炭化物を投入することでメタン生成が増加した（図 2）。特
に、700℃で調製した炭化物はいずれの投入割合でもメタン生成が増加した。豚ふん尿にはメタ
ン発酵を阻害する作用のある NH4

+が含まれており、単発酵では発酵が阻害されたと考えられる。
NH4

+阻害を緩和するために、わらのような有機物を添加する方法があるが、炭化物添加は、わら
添加と同等、もしくはそれ以上のメタン生成量となった（図 2）。そのため、発酵残渣炭化物の
利用は、たとえばわらが不足している地域において阻害緩和のための材料を現地調達できる手
段になりうると考えられた。炭化物には、前述のように NH4

+を吸着する作用があるため、NH4
+阻

害を緩和する効果があると考えられたが、NH4
+吸着能が低い 700℃において累積 CH4 生成量の増

加が見られたことと矛盾する。そのため、NH4
+吸着以外のメカニズムを今後検討する必要がある

と考えられる。 

 

図 1 半回分活性汚泥試験における汚泥中の NH4+保持量 

 

図 2 豚ふん尿のみの単発酵およびふん尿とわら

もしくは炭化物（B〇〇_△%）（○○：炭化温度; △

添加率）の混合発酵における累積メタン生成量 
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