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概 要

全国 28ヵ所の下水処理場における脱水汚泥中化石炭素を調査した。その結果，中央値は 12.8±

6.40%C であったが，その分布は低割合部分と高割合部分の二峰性の形状を示した。過去の調査結

果，および汚泥性状パラメータとの単相関分析，ならびに下水処理システム構成との数量化一類の

結果から，この分布形状は嫌気性消化の有無によるものと推定された。最後に焼却経由で排出され

る化石炭素由来 CO2量を全国レベルで試算し，汚泥処理由来で直接的に排出される GHG 排出量の

うち 9.8% から 28.0% を占め，無視できないことが示された。
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1．背景と目的

2019 年度における下水道からの温室効果ガス

(GHG) 発生量は，約 511.2 万 t-CO2eq/年とされてお

り1)，この量は，下水汚泥の乾燥ベースでの年間発生

量約 234 万 t/年よりはるかに多い。その内訳は，半

分以上を電力消費が占めるが，CH4，N2O などが高い

割合を占めていることが特徴的である。気候変動に関

する政府間パネル (IPCC) は，下水処理過程で直接

的に排出される CO2はすべて生物起源であると仮定

し，2006 年の GHGインベントリに含めなかった。し

かし，その後の研究で，下水には石油製品に由来する

と考えられる化石炭素が相当量含まれていることが指

摘されている3,4)。そこで，2019 年，IPCC は下水処理

場における化石炭素の評価を推進するようガイダンス

を改訂した。これにより，下水処理や処理水の放流に

関連する非生物的発生源からの排出量推定の精度向上

が期待されている5)。

日本においては，Liu らが，消化の有無で選定した

2つの下水処理場の脱水汚泥等に含まれる化石炭素を

測定し，消化汚泥の脱水汚泥中の化石炭素は炭素ベー

スで 16.4%C，未消化汚泥の脱水汚泥中化石炭素は

10.9%C と報告している。また対象とした 2 つの下水

処理場でこれらが焼却された後，汚泥処理から直接的

に排出される CH4，N2O に化石炭素由来の CO2排出

が加わり，その比率は 36〜70% に相当することを指

摘している6)。しかしながら，2 つの下水処理場のみ

の結果であり，汚泥処理システムからの GHG 排出量

を精緻に見積もるためには，さらに多くの下水処理場

で，かつ季節の影響も考慮した調査が必要であり，こ

れにより汚泥処理における化石炭素の挙動や由来予測

に資するデータが提供できる。

そこで本研究では，日本全国の下水処理場から採取

した汚泥中の化石炭素を調査し，その挙動や温室効果

ガス排出量全体に与える影響を予測することを目的と

した。具体的には，国内 28ヵ所の下水処理場の脱水

汚泥中の 14C を液体シンチレーションカウンターによ

り測定し，得られた生物炭素割合から化石炭素割合を

算出し，その割合のレベル，およびその分布を明らか

にするとともに，汚泥性状との単相関分析，下水処理

システム構成との数量化一類を行うことにより，その

挙動や由来を予測することを試みた。最後に得られた

結果を用いて日本全国における化石炭素由来 CO2排

出が汚泥処理由来の温室効果ガスに与える影響を試算

した。

2．研 究 方 法

2. 1 汚泥試料とその基礎分析

本調査で対象とした脱水汚泥は，全国の 32ヵ所の
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下水処理場から 2015 年 7 月〜2016 年 5 月に季節ごと

に採取したものであり，これらを乾燥，粉砕し，密封

された PE ボトルに入れ，冷蔵庫にて 4℃以下で冷暗

保存したものである。採取箇所となる下水処理場は，

下水道統計7)を参考に，下水排除方式，汚泥種 (混合

生汚泥，消化汚泥)，汚泥調質方法 (一液薬注，二液

薬注) および脱水機種に着目し，可能な限りこれらの

組み合わせが網羅的にカバーできるよう，かつ下水処

理場の位置が地理的にも偏りがないことを考慮して決

定した。Table 1にこれらの下水処理場の内訳を示す。

脱水汚泥の含水率や強熱減量，元素組成，発熱量など

については，下水試験方法に従って分析し，既報に示

すとおりである，適宜参照されたい8,9)。

本研究にて対象とした脱水汚泥は，32ヵ所の下水処

理場のうち化石炭素の測定に十分な量が残っていた

28ヵ所の下水処理場で，各季節に得られた乾燥粉末サ

ンプルを，炭素含有量が 1 : 1 : 1 : 1 となるように混合

したものである (一部は量の関係で 3つの季節の混合

物とした)。Table 1におけるグレーの下水処理場は

本研究の対象外である。

2. 2 14C分析

試料中の 14C は，ISO 21644 等10,11)，に従って，京都

大学複合原子力科学研究所における液体シンチレー

ションカウンター (LSC) によって分析された，LSC

では，光電子増倍管が 14C から放出される低エネル

ギーの β線を検出し，試料中の生物炭素割合を直接測

定することができる12)。LSC 測定の前に，燃焼前処

理を行った。燃焼装置を Fig. 1に示す。まず，3ゾー

ン管状炉 (KTF453N1，(株)ジェイテクトサーモシス

テム製) にセットした石英管から CO2を含む自然空

気を除去するため，21 vol.%O2/79 vol.%N2の標準空気

(Air Zero-A，住友精化製) (流量：70 mL/min) を

45 分間石英管に流した。1.43 g の炭素を含む試料を

石英ボート上に置き，550℃で 1 時間，その後温度を

700℃まで 1.5 時間かけて上昇させ，完全燃焼させた。

生成した CO は，900℃で 200 g の酸化銅 (線状，キ

シダ化学株式会社製) によって CO2に変換される。

燃焼ガスの SO2を除去するために KMnO4溶液 (0.5

w/v% で 100 mL) を使用し，水分を除去するために

シリカゲルを使用し，発生した CO2 の吸収には

Carbo-Sorb E (PerkinElmer Co., Ltd., Waltham, MA,

USA) (35 mL)，CO2がすべて Carbo-Sorb E に捕捉

されたかどうかの確認には Ba(OH)2 水溶液(0.15

mol/L で 100 mL) を使用した。燃焼後，吸収された

Carbo-Sorb E を 10 mL ずつ 3 サンプル用意し，それ

ぞれと Permafluor E+(PerkinElmer Co., Ltd.) 10 mL

を 20 mL ガラス計数バイアル中で混合した。この混

合物を LSC (Tri-Carb 2700; PerkinElmer Co., Ltd.)

を用いて 200 分間分析した。
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Fig. 1 Scheme of the pre-combustion system for liquid scintillation counting method

Table 1 Details of targeted wastewater treatment plants

No. 脱水機種 排除方式 汚泥種類 薬注方式

1 遠心脱水機 合流 混合生汚泥 一液薬注

2 遠心脱水機 合流 消化汚泥 一液薬注

3 遠心脱水機 合流 消化汚泥 二液薬注

4 遠心脱水機 分流 混合生汚泥 一液薬注

5 遠心脱水機 分流 混合生汚泥 二液薬注

6 遠心脱水機 分流 消化汚泥 一液薬注

7 遠心脱水機 分流 消化汚泥 二液薬注

8 スクリュープレス 合流 混合生汚泥 一液薬注

9 スクリュープレス 合流 混合生汚泥 二液薬注

10 スクリュープレス 合流 混合生汚泥 二液薬注

11 スクリュープレス 分流 混合生汚泥 一液薬注

12 スクリュープレス 分流 混合生汚泥 二液薬注

13 スクリュープレス 分流 消化汚泥 一液薬注

14 スクリュープレス 分流 消化汚泥 二液薬注

15 多重円盤脱水機 合流 消化汚泥 一液薬注

16 多重円盤脱水機 分流 混合生汚泥 一液薬注

17 多重円盤脱水機 分流 混合生汚泥 二液薬注

18 多重円盤脱水機 分流 混合生汚泥 二液薬注

19 多重円盤脱水機 分流 消化汚泥 一液薬注

20 ベルトプレス 合流 混合生汚泥 一液薬注

21 ベルトプレス 合流 混合生汚泥 一液薬注

22 ベルトプレス 合流 混合生汚泥 二液薬注

23 ベルトプレス 合流 混合生汚泥 二液薬注

24 ベルトプレス 合流 消化汚泥 一液薬注

25 ベルトプレス 分流 混合生汚泥 一液薬注

26 ベルトプレス 分流 消化汚泥 一液薬注

27 ベルトプレス 分流 消化汚泥 二液薬注

28 ロータリープレス 合流 混合生汚泥 一液薬注

29 ロータリープレス 合流 混合生汚泥 二液薬注

30 ロータリープレス 分流 混合生汚泥 一液薬注

31 ロータリープレス 分流 混合生汚泥 二液薬注

32 ロータリープレス 分流 消化汚泥 一液薬注

(Gray cells are outside the scope of this study)



これらの操作は 1種類の脱水汚泥につき 2回実施し

た。

2. 3 化石炭素濃度の算出

G2022 (2022. 10 月に京都大学桂キャンパスで採取

された草) と PP (ポリプロピレン，PPW-5J: 株式会

社セイシン企業製) の 2つの試料を混合して，化石炭

素と生物炭素の割合が異なるサンプルを作成し，LSC

の検量線を作成した (Fig. 2)。この検量線から LSC

測定によるカウント率 14CDPM (DPM/g-C) を生物炭

素割合に変換し，化石炭素割合 FC(%C) は以下の式

(1) により求めた。

FC=100−14CDPM/0.1252 ( 1 )

また，化石炭素割合の検出限界と定量限界を調べる

ために，ブランク試料を数回燃焼させた。上本

(2010) の方法13)によると，検出限界は 3.3%C，定量

限界は 6.5%Cであった。

3．結果および考察

3. 1 化石炭素割合の測定結果

各脱水汚泥中の化石炭素割合の測定結果を 2回測定

の平均値として，Fig. 3にそのヒストグラムを示す。

全体としての中央値は 12.8%C (標準偏差 6.40%C) で

あったが，ヒストグラムの分布は二峰性を示し，中央

値が 5.58%C (標準偏差 3.57%C) の低割合部分と，中

央値が 16.5% (標準偏差 3.22%C) の高割合部分に分

けることができる。この理由としては，何らかの要因

が考えられるが，Liu らは，消化を経た脱水汚泥中の

化石炭素割合は 16.4%C，未消化の脱水汚泥中化石炭

素割合は 10.9%C と報告しており6)，Fig. 3 の濃度範

囲とも概ね整合し，嫌気性消化の影響が主要因である

可能性が示唆された。

3. 2 化石炭素割合と汚泥性状の相関

28 種類の脱水汚泥については，前述のように本研

究グループにて強熱減量，元素組成，発熱量を明らか

にしている9)。そこでこれらのデータと，化石炭素割

合との相関を評価した。ここで化石炭素割合は 2回測

定値のそれぞれを用い，汚泥性状データは，各季節の

算術平均値を用いた。Table 2に化石炭素割合と各汚

泥性状パラメータの線形相関における相関係数と p

値を示す。表より，明確に高い相関を示すパラメータ

はなかったが，強熱減量，高位発熱量，C，H，O な
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Fig. 2 Calibration curve for liquid scintillation counting method

Fig. 3 Histogram of fossil carbon percentage in dewatered sludge
of 28 species

Table 2 Correlation coefficients and p-values for linear regres-
sion between fossil carbon and each sludge property
parameter in 28 sludge species

相関係数 p値

含 水 率 −0.0477 0.727

強 熱 減 量 −0.314 0.0184

高位発熱量 −0.307 0.0214

低位発熱量 −0.0783 0.566

C −0.331 0.0126

H −0.293 0.0286

N 0.0522 0.702

O −0.294 0.0277

S 0.201 0.138

Al 0.134 0.323

Ca 0.361 0.0063

Fe 0.0942 0.490

K −0.169 0.213

Mg 0.382 0.0037

P 0.338 0.0108

Si 0.189 0.164

Cl −0.160 0.238

Ti 0.250 0.063

Ba 0.176 0.194

Na −0.059 0.664

Zn 0.173 0.203

Cu 0.191 0.159

Mn 0.139 0.306

Br −0.216 0.110

Ni 0.0942 0.490

Pb 0.0616 0.652

Cr 0.117 0.393

Cd 0.154 0.256

(p<0.05 is in bold)



ど汚泥中の有機分を示すパラメータと化石炭素割合の

間には弱い負の相関がみられた。この結果は有機分の

減少した消化汚泥等は化石炭素割合が高くなる可能性

があり，Fig. 3の結果を支持するものである。すなわ

ち，化石炭素の由来成分の多くは，難嫌気分解性を有

することが予想され，Liu らの結果6)とも矛盾しな

かった。逆に Ca，P，Mg などの無機成分とは弱い正

の相関がみられた。嫌気性消化によって汚泥中の有機

成分が分解され消化ガスへ移行した結果，これらの元

素の乾燥汚泥ベースでの濃度は高くなる傾向にあり9)，

多くの化石炭素と同様の挙動を示すことによるものと

も考えられたが，同様の挙動を示す無機成分である

Si や Ba9)などとの相関は高くなく，化石炭素の由来

物質が Ca，P，Mg などの元素を特異的に含んでいる

可能性も示唆された。

3. 3 化石炭素割合と下水処理システム構成との相関

前述のように 28ヵ所の下水処理場は，脱水汚泥性

状に影響を与えると想定されるシステム構成が網羅的

にカバーできるように選定されたものである。そこで，

多変量解析の数量化一類を用いて，下水排除方式，消

化の有無，脱水の調質条件，および脱水機種の脱水汚

泥中化石炭素割合に与える影響を明らかにした．数量

化一類とは，目的変数を量的変数で，説明変数が質的

変数 (以下アイテム変数とする) の場合の重回帰分析

に相当する方法である．アイテム変数としては，下水

排除方式 (2 カテゴリ)，消化の有無 (2 カテゴリ)，

脱水の調質条件 (2 カテゴリ)，脱水機種 (5 カテゴ

リ) とした。目的変数は，化石炭素割合とし 2回測定

値のそれぞれを用いた。数量化 1類は，統計解析ソフ

トウェア JMP® (Ver 17.0, SAS Institute Inc.) を用い

た。

数量化一類の結果，重相関係数が 0.584，寄与率が

0.341，自由度調整済寄与率 0.245 であり，今回のアイ

テム変数では，化石炭素割合を高い相関で表現できる

わけではなかった。Table 3にカテゴリスコアや p値

を示す。各カテゴリ変数の影響度は，各カテゴリ変数

の p 値が十分に低く，カテゴリスコアが大きいこと

により判断される．この観点からは，表より，汚泥種，

すなわち嫌気性消化の有無が高い影響度を有すると考

えられた．具体的なカテゴリスコアを見ると，消化汚

泥は化石炭素割合に強い正の影響を与えており，化石

炭素割合の測定結果や，汚泥性状との相関分析とも同

様の結果が得られた。脱水機種においてはベルトプレ

スを用いた場合に正の影響があるが，この原因ははっ

きりしなかった。

3. 4 脱水汚泥中の化石炭素が GHGガス排出量に与

える影響

下水処理場から GHG は，汚泥処理からは焼却由来

の N2O が主であるとされ，2019 年度は，この値は全

体の 20.2% であり1)，104.4 万 t-CO2 eq/年と算出でき

る。3. 1 で求めた化石炭素の割合：12.8±6.40%C と，

汚泥中の標準的な炭素割合 40.3±3.56DS9)，2019 年

度の汚泥焼却量：131.7 万 tDS/年7)を用いると，全国

の下水処理場における汚泥焼却から排出される化石炭

素 CO2の量は 11.3 万〜40.5 万 t-CO2 eq/年と見積も

ることができ，実質的な排出量に上乗せされる。これ

らの値は N2O 由来も含めた汚泥処理からの直接的な

GHG 排出量の 9.8% から 28.0% を占めており，Liu ら

の値6)よりも低いが，個別の下水処理場での計算と全

国を対象とした試算との差によるものと考えられる。

Fig. 3では化石炭素割合が二峰性の分布であること，

これには嫌気性消化の有無が考えられることから未消

化汚泥および消化汚泥の焼却に分けて計算することに

よりこれらの値は今後より精緻化が見込めるが，バウ

ンダリーを拡大すると，乾燥/炭化後下水処理場外で

セメント原燃料化，固形燃料化など汚泥中の炭素が最

終的に CO2となるプロセスでも，未消化/消化別に試

算が必要であり。これらの点は今後の課題である。

4．結 論

本研究では，日本全国の 28ヵ所の下水処理場から

採取した脱水汚泥中化石炭素を液体シンチレーション

カウンター法により調査し，その挙動や温室効果ガス

排出量全体に与える影響を予測した。以下に得られた

知見を示す。

・化石炭素割合の中央値は 12.8±6.40%C であった

が，ヒストグラムの分布は二峰性を示し炭素割合

の低い部分と，高い部分に分けることができ，嫌
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Table 3 Summary of the influencing factors on the fossil carbon
ratio in dewatered sludge based on Hayashiʼs quantifica-
tion method I

アイテム
変数

カテゴリ
変数

カテゴリ
スコア

標準誤差 t 値
p値

(Prob>|t|)

下水排除
方式

合流 −0.448 1.27 −0.35 0.727

分流 0.448 1.27 0.35 0.727

汚泥種 混合生汚泥 −4.55 1.29 −3.53 0.0009

消化汚泥 4.55 1.29 3.53 0.0009

調質方式 一液薬注 −1.29 1.25 −1.04 0.304

二液薬注 1.29 1.25 1.04 0.304

脱水機種 遠心脱水機 −3.02 2.38 −1.27 0.211

スクリュープレス −4.80 2.53 −1.89 0.064

多重円盤脱水機 −0.448 2.58 −0.17 0.863

ベルトプレス 6.87 2.26 3.04 0.0038

ロータリープレス 1.39 2.57 0.54 0.590

(p<0.05 is in bold)



気性消化の有無によるものと推測された。

・化石炭素割合と各汚泥性状パラメータとの単相関

分析を行ったところ，化石炭素割合は，強熱減量，

高位発熱量，C，H，O など有機分を示すパラ

メータとの間に弱い負の相関を示し，嫌気性消化

の影響が窺えた。

・下水処理システム構成との数量化一類の結果，重

相関係数が 0.584 であり，化石炭素割合を高い相

関で表現できるわけではなかったが，消化汚泥は

化石炭素割合に強い正の影響を与えており，嫌気

性消化の影響が確認できた。

・全国の下水処理場における汚泥焼却から排出され

る化石炭素 CO2 の量は 11.3 万〜40.5 万 t-CO2

eq/年と見積もることができ，実質的な排出量に

上乗せされる。これらの値は N2O 由来も含めた

汚泥処理からの直接的な GHG 排出量の 9.8% か

ら 28.0% を占め，無視できない量であると考え

られた。更なる精緻化のためには，セメント原燃

料化や固形燃料化への影響も含め，未消化/消化

別に分けて試算することが必要である。

・化石炭素の由来成分については，難嫌気分解性を

有することが予想されたが，具体的な物質を明ら

かにすることはできかなった，今後は候補物質と

されるマイクロプラスチックや界面活性剤などと

の対応を評価すること，また水処理段階や，汚泥

濃縮段階などより上流側での調査が求められよう。
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