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研究成果の概要（和文）：この研究では、１）固体有機廃棄物から窒素やリン資源の回収、2）窒素回収後の畜産糞尿
などの高効率なバイオガス生産法の実現、３）これらの資源の回収における最適なプロセスの確立の３つの面の成果を
得た。成果物として15篇のインパクト高い国際誌に論文を掲載した。
１）下水汚泥や好気性汚泥からリンの再生利用、リン資源の回収などに有用な情報を得るために、汚泥中のリンの形態
や分布を究明した。２）畜産廃棄物や廃棄汚泥に含まれる有機窒素の無機化に最適プロセスやアンモニアの回収条件を
確立した。３）水熱前処理方法によって有機窒素の６割以上を無機化できる新奇な方法を発現した。リン資源や窒素資
源の回収技術を確立した。

研究成果の概要（英文）：This study aims at (1) recovery nitrogen resources, (2) phosphorus recovery from 
solid organic waste, and (3) establish the recovery process. Also, 15 papers have been published.
The TP concentration in primary sludge, secondary sludge and digested sludge was investigated 
respectively, and the conditions for recovery P was established. Pretreatment of manure for breakdown of 
the complex fiber structures and disintegration of solid organic-N to produce ammonia is beneficial for 
enhancing manure digestibility and the downstream N recovery. Short-term dry AD and hydrothermal 
treatment (HTT) were applied respectively for degradation of the solid manure. This section explored the 
feasibility of comprehensive utilization of C, N and P resources in swine manure (SM) through short-term 
dry AD (anaerobic digestion) followed by dry ammonia stripping. Results from this work reflected an 
overall N recovery efficiency of 57% from CM and increase in methane yield by 24% (compared to raw CM).

研究分野：バイオプロセス工学

キーワード： バイオマスエネルギー　生物資源　廃棄物再資源化　窒素資源回収　リン資源回収　水熱処理　乾式メ
タン発酵　有機窒素の無機化

  ３版



１． 研究開始当初の背景 

（１）日本は穀物の 72%を海外からの輸入に頼り 

1627.2 千トンの窒素を輸入していることになり、国

内の窒素循環は破綻している。有機性廃棄物由来の

窒素を無機窒素へ変換･回収する技術の開発が緊急

の課題である。 

 

（２）バイオマスエネルギー分野では、有機性廃棄

物からバイオガスを製造する際は、窒素の含有量

（2.5-5.0％）が高いため、発酵過程で発生するアン

モニアによりメタン生成菌が阻害され、10 倍の水で

窒素濃度を稀釈しなければならない。無稀釈高有機

負荷のメタン発酵法の研究開発の有効かつ成功の例

が見当たらないのが現状である。 

 

2. 研究の目的 

（１）窒素循環の補償とエネルギー生産に着目し、

有機性廃棄物から窒素やリンの回収。 

 

（２）アンモニア阻害を抑制可能な 無稀釈高有機負

荷の乾式バイオガス生産法を実現させることを目的

として研究を推進した。 

 

３．研究の方法 

本研究は、窒素循環の補償とエネルギー生産に着

目し、有機性廃棄物から窒素の回収及びアンモニア

阻害を抑制可能な無稀釈高有機負荷の乾式バイオガ

ス生産法を実現させることを目的として研究を推進

してきた。表記のタイトルの研究は、3年間で実施し、

主に有機廃棄物から有価資源の回収や高いＴＳの乾

式メタン発酵の実現に着目し、１）畜産廃棄物から

窒素資源の回収研究、２）窒素回収された残渣の高

効率なメタン発酵の実現、３）廃棄汚泥からのリン

資源の回収の研究を行った。 

 

４． 研究成果 

（１）窒素資源の回収及び高効率なメタン発酵の実

現研究 

エネルギー不足や有機廃棄物の汚染及び窒素とリ

ンのサイクルの破綻を起因とする環境問題の解決の

ために、嫌気性発酵技術は最も有効な手段として位

置付けられている。バイオエネルギーを得ると同時

に窒素やリン、カリウムの回収もできる。1 年と 2

年目の研究では、畜産糞尿の嫌気性発酵におけるリ

グノセルロース系材料（畜舎床添加材料）のリグニ

ン分解と高いアンモニア濃度によるメタン菌への阻

害に対し、研究を行った。実験としては乾式豚糞の

嫌気性アンモニア消化及び豚糞、鶏糞の水熱前処理

を実施した。前処理した残渣のメタン発酵を行い、

その性能評価も実施した。 

① 豚糞の嫌気性乾式アンモニア消化 

豚糞を短期間の嫌気性消化し、発酵物の揮発性脂肪

酸ＶＦＡ濃度変化、有機窒素からアンモニアへの変

換、発酵後の固形物にリンの生物的利用性を着目し

た。特に異なる２つストリッピング法を用い、発酵

物からアンモニアの分離を行い、ストピング効率も

比較した。８日間の嫌気性発酵物を５５℃、ＴＳ20％、

ｐＨ調整せず（8.6）の条件で乾式ストリッピングの

場合、VFAs (94.4 mg-COD/g-VS) とアンモニア (20.0 

mg/g-VS)が得られ、固形物中の生物的利用できるリ

ンP (10.6 mg/g-TS)に達した。一方、嫌気性発酵物

に水を添加し、ｐＨを11.0に調整し、固液分離した

液に対してストリッピングした結果、アンモニアの

回収率を99.7％に達したが、化学品の使用や水の添

加、ストリッピング過程中の泡発生の問題、単位リ

アクタ容積当たりのアンモニア回収率が低いと言う

視点から、乾式ストリッピングプロセスの方には優

位性あると考えられる。また、アンモニアをストリ

ッピングした後の発酵残さ或いは液に含まれている

揮発性脂肪酸などの濃度変化は殆どない。さらに、

これらの２つストリッピングプロセスで得たすべて

の実験データはよく pseudo first-order kinetic 

modelに合致した(R2 = 0.9916-0.9997)。理論上の最

大アンモニア除去率 Aeq は 90%以上であった。８日

間の嫌気性発酵物に対し、３時間のアンモニアスト

リッピング後、固液分離で得た液にVFAsとアンモニ

アは主要な生産物であり、得た残渣のＣ／Ｎ比は

25.7で生の豚糞のＣ／Ｎ比18より高い、メタン発酵

の材料として優位性がある。さらに残渣に高い生物

的利用性のあるＰ濃度は高い（8.1 mg/g-TS）。つま

りストリッピング後の残渣はメタン発酵や農地還元

にふさわしい材料であることは分かった。さらに水

熱法を用いて豚糞の前処理を実施した。バイオガス

の生産性やエネルギー収支、窒素やリンなどの栄養



塩の変化も検討した。水熱処理した豚糞の乾式メタ

ン発酵では、73日間でメタ ン収率は334.58 ml/g-VS 

に達し、未処理の豚糞より34％に向上された。 

② 鶏糞の水熱前処理とバイオガス生産性の評価  

有価資源であるアンモニアを回収するために、鶏

糞を材料として、水熱処理した結果、180℃、30分間

の処理で、溶存性有機炭素(SOC)は未処理のものより

208％増加、有機性窒素の46％はアンモニアに変換さ

れた。炭素の物質収支を検討した結果、炭水化物、

たんぱく質及び VFAs は水熱処理した可溶性炭素

(SOC)の主要構成物であることが分かった。水熱の処

理時間30分から60分まで延長した場合、あるいは

処理温度を220℃に上げた場合、アンモニアの変換率

が向上されたが、顕著な可溶性炭素（SOC）の減少が

観察され、メタン菌の阻害物質も生成されたと考え

られる。さらに、アンモニアストリッピングや酸に

よるアンモニア吸着後の残渣を、45日間の乾式メタ

ン発酵を行い、メタン生産性について評価した。そ

の結果、鶏糞から57％の窒素資源が回収され、メタ

ン発酵効率が未処理の鶏糞より24％のメタン生産率

が向上された。 

 

（２）有機性廃棄物からリン資源の回収及びリンの

生物利用性 

リンは生き物、特に植物の成長にとって不可欠か

つ最も基本的な元素の一つである。しかしながらリ

ン鉱石は植物のリン肥料として再生不可能な資源で

あるため、持続可能な農業の発展のためのリン資源

の回収や再生に関する研究開発のグロバールな展開

が必要である。一方、廃水処理場から発生する下水

汚泥の量は莫大であり、リンの含有量も高いため、

潜在的なリンの貯蔵庫として考えられる。また、好

気性汚泥顆粒技術は高いリンの排水処理に有効な技

術として位置付けられているが、汚泥顆粒中のリン

の形態によって異なる移動性や生物的利用性を示す

ため、好気性汚泥顆粒を肥料として使用する場合の

活性汚泥や汚泥顆粒中のリンの分布、リンの形態に

関する詳細な情報を得ることが重要である。一般的

には全リン（TP）は無機リン（IP）、有機リン（OP）、

無燐灰石無機的リン（NAIP）、燐灰石リン（AP）に分

けることが出来る。OP および NAIP は高い移動性や

生物的利用性があると考えられている。さらに、汚

泥中のリンの種の同定はそれぞれのリンの種の特徴

や機能の解明に重要であり、生物学的なリン除去の

メカニズムの解明にも役に立つ。近年、31P核磁気共

鳴法（31P NMR）の応用によって、複雑な物質間の複

数の P 化合物を区別することが可能になり、堆積物

や土壌や活性汚泥中の無機リン（正リン酸塩、ピロ

リン酸塩、およびポリリン酸塩）及び有機リン（モ

ノエステルリン酸塩、ジエステルリン酸塩、および

ホスホン酸塩）の分析が可能となった。 この部分は、

一次汚泥、二次汚泥、消化汚泥、好気性硝化汚泥顆

粒、リン除去機能強化した好気性汚泥顆粒中のリン

の形態を細分し、それらのリンの生物的利用性を評

価し、汚泥中の有機リンと無機リンについても解析

したものである。それらの結果は以下の通りである。 

①IPは二次汚泥や消化汚泥において主要なリンのフ

ラクションであることに対し、一次汚泥においてOP

は主要なリンの成分である。一次汚泥、二次汚泥お

よび消化汚泥中の可移動性と生物的利用性を持つリ

ンの全リン（TP）に対する割合はそれぞれ 87.7%、

94.8%、76.2%であることが明確された。また、一次

汚泥と消化汚泥中の主要なリン種はそれぞれモノエ

ステルリン酸塩と正リン酸塩であり、二次汚泥中に

はポリリン酸種は主要なリン成分であることが明確

された。 

②好気性汚泥顆粒（AGS）中のリン種は主に IP であ

り、無燐灰石無機的リン（NAIP）がTPに対する占め

る割合は62-70％である。また、好気性汚泥顆粒中の

TPに対する8割のリンは高い生物利用性を示した。

硝化好気性汚泥顆粒中のIP種は主にヒドロキシアパ

タイト[Ca5(PO4)3(OH)]と鉄リン酸塩[Fe7(PO4)6]であ

る。好気性汚泥顆粒中（AGS）の OP は主にモノエス

テルリン酸塩であり、少量なポリリン酸塩が検出さ

れたことから、フリーアンモニアによるリン蓄積微

生物（PAOs）の阻害によるものと考える。 

③リン除去機能強化した好気性汚泥顆粒中

（EBPR-AGS）のTPの92.4-96.4％は高い移動性や生

物的利用性を示し、その中、微生物、細胞外高分子

物（EPS）、沈殿した鉱物塩に分布したリンのTPに対

する割合はそれぞれ73.7％、17.6％、5.2-6.4％であ

る。好気性汚泥顆粒（AGS）中においては、ポリリン

酸塩は主なリン種で、TP の 59.2-64.1％に示した。

好気性汚泥顆粒（AGS）中及び細胞中の有機リン（OP）



種は主にモノエステルとジエステルリン酸塩からな

ることが明らかにされた。さらに、汚泥顆粒の各部

分に分布した鉱物リンは主にヒドロキシアパタイト

[Ca5(PO4)3(OH)]とリン酸カルシウム[Ca2(PO4)3]であ

ることが分かった。細胞及びポリリン酸塩は主に汚

泥顆粒の外層に、EPSは顆粒の全体に分布することが

明らかにされた。 

本研究の結果から、好気性汚泥顆粒におけるIP及

び OP の分布は明確にされた。これらの研究成果は、

下水汚泥や好気性汚泥からリンの再生利用、リン資

源の回収などに有用な情報として考えられ、汚泥中

のリンの形態や分布の究明によって、廃水処理分野

においてリンの除去や回収技術の研究開発にも役に

立つと考えられる。 

好気性汚泥顆粒や下水汚泥を肥料として使用する

場合における活性汚泥や汚泥顆粒のリンの分布、リ

ンの形態に関する詳細な情報を得るため、本研究は、

一次汚泥、二次汚泥、消化汚泥、好気性硝化汚泥顆

粒、リン除去機能強化した好気性汚泥顆粒中のリン

の形態を細分し、それらのリンの生物的利用性を評

価したものであり、さらにそれらの汚泥中の有機リ

ンと無機リンについて解析した。下水汚泥や好気性

汚泥からリンの再生利用、リン資源の回収などに有

用な情報として考えられ、汚泥中のリンの形態や分

布の究明によって、廃水処理分野においてリンの除

去や回収技術の研究開発に有効であることを明らか

にした。 

 

（３）本研究から得られた貴重な実験データはオリ

ジナリティに富む研究として、畜産糞尿あるいは下

水汚泥から窒素、リン資源、バイオエネルギーの回

収や再生化に重要な研究成果として考えられる。特

にメタン発酵にふさわしくない材料である高い窒素

含有の鶏糞を材料として高いＴＳの乾式メタン発酵、

アンモニア阻害ない高効率なバイオガス生産を実現

できた。窒素やリン資源の確保や環境浄化技術、バ

イオエネルギー研究開発分野への応用に科学的かつ

技術的な助言が提供できた。 
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