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略語 
 

BOD 生物化学的酸素要求量 

CH4 メタン 

CO2 二酸化炭素 

CODCr 化学的酸素要求量（重クロム酸カリウムにおける酸化量） 

CODMn 化学的酸素要求量（過マンガン酸カリウムにおける酸化量） 

DIN 溶存態無機窒素 

DN2O 溶存態亜酸化窒素 

DO 溶存酸素 

DOC 溶存態有機炭素 

ECD 電子捕獲型検出器 

ED 溶存態亜酸化窒素排出量 

EG ガス態亜酸化窒素排出量 

EG/In.TN ガス態亜酸化窒素排出量を流入窒素量で除した排出係数 

ET ガス態亜酸化窒素排出量と溶存態亜酸化窒素排出量の合算値 

ET/ΔDIN ガス態亜酸化窒素排出量と溶存態亜酸化窒素排出量の合算値を溶存態無機窒

素除去量で除した排出係数 

GN2O ガス態亜酸化窒素 

HRT 水理学的滞留時間 

IPCC 気候変動に関する政府間パネル 

KLa ガス移動容量係数 

MLSS 活性汚泥浮遊物質量 

MLVSS 活性汚泥浮遊物質の強熱減量 

N2 窒素 

N2O 亜酸化窒素 

NH2OH ヒドロキシルアミン 

NH4
+ アンモニウムイオン 

NO 一酸化窒素 

NO2
− 亜硝酸イオン 

NO3
− 硝酸イオン 

Sc シュミット数（流体の動粘度と拡散係数の比） 

SRT 汚泥滞留時間 

SS 浮遊物質量 

TN 全窒素 
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第１章 緒論 
 

第１節 研究背景 

 

世界気象機関（World meteorological organization：WMO）の報告によると、代表的な温室

効果ガスである二酸化炭素（CO2）、メタン（CH4）、亜酸化窒素（N2O）は産業革命以前の

1750 年代から濃度が増加し続け、2021 年現在もその最高値を更新し続けている 1)。そのた

め、温暖化による悪影響は年々深刻な状況となっており、被害は生態系、感染症、食料など

へ及んでいる 2)。その中で、国連気候変動枠組条約第 26 回締約国会議（The 26th united nations 

climate change conference of parties：COP 26）では、2030 年までを「決定的な 10 年間」と位

置づけ、産業革命からの気温上昇を 1.5 ℃に抑えることがグラスゴー気候合意として正式

に採択された 3)。これにともない、温室効果ガス排出量削減に対する機運は一段と高まるこ

とが予想され、あらゆる分野において排出削減目標の再検討および削減計画の強化が必要

になると考えられる。 

上記の温室効果ガスの中で、N2O は 100 年間での地球温暖化係数が約 300 倍で大気寿命

も長く 4-6)（表 1−1）、21 世紀最大のオゾン層破壊物質との報告もされている 7)。さらに、

大気中の濃度は 2021 年現在で 334.5 ppb であり、直近 10 年間の平均では 1.01 ppb yr−1 の速

度で増加しているのが現状である 1)。ここで、気候変動に関する政府間パネル（IPCC）の第

6 次評価報告書によると、N2O の人為的排出量は 7.3 TgN yr−1 であり、下水処理を含む排水

由来のカテゴリでは 0.4 TgN yr−1 と試算されている 8)。排水由来の N2O が全人為的排出に占

める割合は決して高くはないものの、複数の研究 9-11)において IPCC の算出方法が過小評価

である可能性を指摘しており、さらなるデータの蓄積が必要であることを言及している。 

下水処理由来の温室効果ガス排出は、カーボンフットプリント（ライフサイクルを通した

全体的な温室効果ガス排出量）としてマクロな解析がされており 12), 13)、主な計上項目に、

エネルギー使用（CO2 換算）、CH4 の直接排出、N2O の直接排出などがある。この中で、N2O

の直接排出は生物反応槽が排出源とされており、カーボンフットプリント値に大きく寄与

することが報告されている 14)。これは、表 1−1 に示すとおり N2O の高い地球温暖化係数

によってカーボンフットプリントへの感度が高くなるためであり 12)、その割合は、海外の

複数の下水処理場において 14 %から 48 % 13)、わが国の汚泥焼却を行う下水処理場において

10 % 15)との報告がされている。そのため、生物反応槽の N2O 排出を抑制する意義は大きく、

生成機構の解析 14)や排出動態の解析 16)がヨーロッパやオーストラリアの下水処理場を中心

に複数実施されている。また、フルスケールの下水処理場を対象とした研究により、実際に

N2O 排出を抑制した事例も報告されている 17)。ただし、処理場ごとに N2O 生成機構および

排出動態が異なることから、統一された抑制方法は確立されていないのが現状である 18), 19)。 

日本でも下水処理場からの温室効果ガス排出が懸念されたことから、「下水道における地

球温暖化対策マニュアル」が、環境省および国土交通省より 2016 年 3 月に策定された 20)。

各下水処理場では、これをガイドラインとし、温室効果ガス排出抑制の取組みが進められて

いる。しかし、その内容は、設備更新によるエネルギー使用消費量の低減が主であり、カー

ボンフットプリントへの寄与が大きい生物反応槽の N2O 排出に対する方針は策定されてい

ない。
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表１−１ 主要な温室効果ガスの大気寿命および地球温暖化係数 

大気寿命 6) 地球温暖化係数（100年値）

年
IPCC第４次
評価報告書 4)

IPCC第５次
評価報告書 5)

IPCC第６次
評価報告書 6)

CO2 − 1 1 1

CH4 11.8 25 28

化石燃料
由来

29.8

非化石燃料
由来

27.0

N2O 109 298 265 273
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第２節 下水道終末処理場の反応槽構造と N2O の排出箇所 

 

下水道終末処理場における反応槽の形式には、押出し流れ式、回分式、無終端水路式など

がある 21)。図 1−１に示す通り、押出し流れ反応槽は、流入する排水が水路内をそのまま流

下していく形式である。回分反応槽は、単一の反応槽内に排水が流入し、逐次的に好気・無

酸素雰囲気を形成する方法である。 

無終端水路反応槽は、排水量に比べて反応槽面積が大きく、溶存酸素（DO）濃度勾配が

形成されている水路内を循環しながら流出していく形式である。特徴として、汚泥滞留時間

（SRT）が長く、安定した水処理が可能である。この無終端水路反応槽は、主にオキシデー

ションディッチ法で採用されている全国で最多の反応槽形式であり 22)、地方都市の小規模

処理場に多い傾向があることも報告されている 23)。また、秋田県においても最多の反応槽

形式であり、県が管轄する 5 つの流域下水道終末処理場の内の 4 つ（大館処理センター、鹿

角処理センター、大曲処理センター、横手処理センター）が最初沈殿池を有する無終端水路

反応槽である（図 1−２）。なお、図 1−２に示す秋田県の流域下水道は主に生活排水を処

理しており、無終端水路反応槽を採用している下水処理場での処理水量は、2021 年度実績

における算出値で 24 %を占める（表 1−２）24)。 

生物反応槽では、N2O は生物学的な硝化反応と脱窒反応による窒素除去の過程で生成さ

れる 14), 16), 18), 25)。そのため、当然ではあるが窒素除去が促進されていない反応槽では N2O 排

出量が低い。一方で、富栄養化の原因となる窒素の除去は、下水道の重要な役割であること

から、窒素除去を促進しつつも、温室効果ガスでありオゾン層破壊物質でもある N2O の排

出を抑制することが求められる。ここで、硝化反応は好気、脱窒反応は無酸素で促進するた

め、反応槽において窒素除去を促進するためには、図 1−１のように時空間的に異なる DO

濃度エリアを形成する必要がある 21)。なお、既存の全面曝気を行う押出し流れ反応槽では、

前段の曝気量を抑えて無酸素槽を形成する、疑似嫌気好気法により窒素除去を促進するこ

とが可能である 26)。 

N2O はこの窒素の除去過程で溶存態亜酸化窒素（DN2O）として生成される。生成された

DN2O は、DO 濃度を調整する役割を担う、散気装置による曝気 14)（図 1−１（a）（b））や

機械式撹拌機の撹拌 27)（図 1−１（c））によって、ガス交換作用の促進により大気中にガス

態亜酸化窒素（GN2O）として排出される。一方で、N2O は水に溶けやすい性質があるため
28)、DN2O として処理水に溶存する形で放流され、放流先の河川において間接的にガス化す

る事例も報告されている 29-31)。そのため、既往研究では、DN2O も GN2O と同様に N2O 排出

として計上されている場合もある 15)。ただし、IPCC のガイドライン 32)および日本国温室効

果ガスインベントリ 33)では、処理水中の DN2O は計上項目とされていないことから、DN2O

を計上する重要性については十分な検討が必要と考えられる。なお、温室効果ガスインベン

トリとは、国ごとに取りまとめる年間の総温室効果ガス排出量のことである。算出方法とし

ては、活動量に排出係数を乗じるのが基本的な計算式であり 32), 34)、わが国の下水処理場終

末処理場の GN2O 排出量の算出には、活動量として処理水量が使用され、排出係数は処理形

式によって異なる数値が使用されている 33)。
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図１−１ 下水道終末処理場の生物反応槽形式（（a）押出し流れ（b）回分（c）無終端

水路）と N2O 排出地点 

DO濃度

流入

機械式撹拌機

流出

流入流出

散気装置

散気装置

(a)押出し流れ反応槽（立面図）

(b)回分反応槽（立面図）

(c)無終端水路反応槽（平面図）

高 低

流入流出

GN2O

GN2O

GN2O

DN2O

DN2O

DN2O
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図１−２ 秋田県の流域下水道終末処理場 

秋田臨海処理センター

大曲処理センター

横手処理センター

大館処理センター

鹿角処理センター

疑似嫌気好気活性汚泥法

最初沈殿池＋無終端水路反応槽

表１−２ 秋田県の流域下水道終末処理場の 2021 年度水処理実績 24) 

処理区域内人口 処理水量 流入BOD

人 m3 d−1 mg L−1

秋田臨海処理センター 363,700 113,300 160

大館処理センター 42,300 9,100 207

鹿角処理センター 16,700 4,100 177

大曲処理センター 41,600 10,200 150

横手処理センター 42,300 11,500 120
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第３節 生物学的な N2O の生成特性 

 

図 1−３に生物学的な硝化反応および脱窒反応による窒素の除去経路を示す。N2O の主な

生成経路としては、アンモニウムイオン（NH4
+）を起源としたアンモニア酸化細菌によるヒ

ドロキシルアミン（NH2OH）酸化の副産物、亜硝酸イオン（NO2
−）を起源としたアンモニ

ア酸化細菌による脱窒の最終生成物、NO2
−や硝酸イオン（NO3

−）を起源とした従属栄養細

菌による脱窒の中間生成物があり、それぞれ NH2OH 酸化経路、硝化菌脱窒経路、従属栄養

細菌脱窒経路と呼称されている 14), 16), 18), 25)。各経路の進行は DO による支配が大きく、NH2OH

酸化経路は高 DO 濃度における N2O 生成への寄与率が高く 35)、実処理場において DO 濃度

と N2O 排出量に正の相関がみられた事例が報告されている 17)。硝化菌脱窒経路は DO 濃度

が 1 mg L−1 付近 36)、0.5 mg L−1 から 1.0 mg L−1 37)、0.05 mg L−1 から 0.2 mg L−1 38)で N2O 生成

速度が最大、もしくは 1.0 mg L−1 を超えると N2O 生成速度が安定すると報告され 35)、いず

れの事例でも、好気条件で N2O 生成が促進するものの、生成速度と DO 濃度が単純な比例

関係ではないことが報告されている。従属栄養細菌脱窒経路は無酸素条件下で促進し、わず

かな酸素の存在が DN2O 蓄積につながることが報告されている 37), 38)。そのため、既往の研

究では、DO が N2O 生成に与える影響が最も大きい操作因子であることを言及している 14)。

なお、従属栄養細菌の脱窒反応は N2O 生成よりも 2 倍から 10 倍の N2O 削減能力を有す  

る 39)ことから、N2O の掃除屋、いわゆる N2O スカベンジャーとしての認識もされている 18)。 

その他の N2O 生成に影響を与える処理場の操作因子としては、水温、SRT、活性汚泥浮遊

物質量（MLSS）などが報告されている。活性汚泥の N2O 抑制に適した水温は 25 ℃から

30 ℃であり 18)、低水温では N2O 還元酵素が不活化されて DN2O が蓄積する傾向にある 25)。

長い SRT は完全アンモニア酸化細菌（NH4
+から NO3

−までの硝化に関与する機能遺伝子を有

する細菌）の増加および NO2
−と N2O の還元を担う細菌の増加につながり、これらが N2O 抑

制に寄与することが報告されている 38)。MLSS は反応槽中の微生物量を示す指標であり、上

記の N2O 抑制に寄与する細菌量が増加することで、N2O 排出量と負の相関関係が生じるこ

とが報告されている 40)。なお、MLSS の強熱減量（MLVSS）も同様に微生物量を示す指標

であるとともに、MLSS の非揮発性無機物質を除いた数値であることから、実際の微生物量

により近い数値であると言える。 

水質では、流入窒素および有機物負荷が N2O 生成に影響を与えることが報告されている
14), 16), 18), 41)。流入窒素負荷は、基本的に N2O 排出量を増加させる重要なパラメータであり 14)、

海外では温室効果ガスインベントリを算出する際の活動量として使用されている 32)。有機

物は、電子供与体として従属栄養細菌の N2 までの完全他脱窒を促進するため、十分な有機

物がある場合に N2O 排出を抑制できることが示唆されている 18)。既往研究では、この有機

物負荷と窒素負荷の比で表される C/N 比について解析されており、この値が低い場合に N2O

排出量が増加する可能性が高いことを報告している 18), 41)。 

反応槽中の水質に関しては、NO2
−が硝化菌脱窒および従属栄養細菌脱窒経路の実質的な

前駆体であり 18)、N2O 生成に関与する重要な物質であると言及されている 14), 18), 41), 42)。わが

国では、NO2
−濃度が週試験（1 週間に 1 回程度行う試験）の対象項目となっていることか

ら 43)、NO2
−濃度と N2O 排出に関係性がみられる場合は、N2O 排出量の目安としての役割も

期待される。 
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その他に、降雨 44)や気候 9)などの環境条件が N2O 排出に影響することも報告されており、

これらが相互に影響しあう中で排出量が増減すると考えられる。既往の研究では、上記のパ

ラメータが非定常であるフルスケールプラントにおいて、N2O 排出量に大きな日変動と季

節変動が生じることが報告されており 45-47)、N2O 排出量を正確に捕捉するためには高頻度

の連続モニタリングおよび長期的なモニタリングが必要であると言及されている 16)。

図１−３ 生物学的な窒素除去過程における N2O 生成経路 図１−３ 生物学的な窒素除去過程における N2O 生成経路 
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第４節 生物反応槽の N2O 排出に関する既往研究 

 

表 1−３にフルスケールの押出し流れ反応槽 9), 45), 46), 48-51)と回分反応槽 9), 17), 52), 53)を対象と

した N2O 排出に関する主要な既往研究の一覧を示す。押出し流れ反応槽は N2O 排出量が多

く、回分反応槽は排出係数が高い傾向にあるため 16)、これらの N2O 排出を抑制する意義は

大きく、センサーを導入した高頻度の連続測定が複数実施されている。さらに、曝気量の適

正化による N2O 抑制の実証試験も実施されている 17), 50), 53)。 

一方で、フルスケール無終端水路反応槽を対象とした N2O の研究事例は、押出し流れや

回分反応槽と比較して少なく、非連続モニタリング調査や 15), 27)、前段に押し出し流れ式反

応槽を備えた無終端水路 47)、並列した無終端水路への間欠流入形式 54)、などのやや特殊な

形式における連続モニタリング調査に限られている（表 1−４）。そのため、一般的なフル

スケール無終端水路反応槽における N2O 排出の実態は把握できておらず、連続モニタリン

グ調査による知見の蓄積が必要である。ただし、パイロットスケール無終端水路反応槽にお

ける研究事例は複数報告されており 37), 38), 40), 55), 56)、N2O 抑制に向けた知見が蓄積してきてい

る（表 1−５）。中でも、Sun ら 56)は無終端水路反応槽への流入地点と撹拌地点の位置関係

を最適化することで N2O 排出量が低下することを報告している。具体的には、流入付近に

低 DO 濃度エリアを形成する撹拌方法により、流入有機物を電子供与体とした N2 までの完

全脱窒が促進され、N2O 排出を抑制できるという方法である（図 1−４）。これは、新たな

設備の導入に頼らず、既存の施設における撹拌方法の工夫により N2O 抑制が可能であるこ

とを示唆している。ただし、無終端水路反応槽では、DO 濃度 37)、SRT38) 、窒素と有機物の

流入負荷量 40)なども N2O 排出量に影響することが報告されており、これらが変動するフル

スケール無終端水路反応槽での、Sun ら 56)の方法の有用性は不明である。
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表１−３ フルスケールの押出し流れおよび回分式反応槽における N2O 排出に関する

主要な研究の一覧 

表１−４ フルスケール無終端水路反応槽における N2O 排出に関する主要な研究の一覧 

反応槽形式 国 測定方法 内容 参考文献

無終端水路 オーストラリア 非連続 動態把握 Ye et al. 2014 27)

押出し流れ＋
無終端水路

オランダ 連続 動態把握 Daelman et al. 2015 47)

無終端水路 日本 非連続 動態把握 Masuda et al. 2018 15)

無終端水路
（間欠流入）

デンマーク 連続 実証試験 Chen et al. 2019 54)

反応槽形式 国 測定方法 内容 参考文献

押出し流れ イギリス 連続 動態把握 Aboobakar et al. 2013 48)

回分 スウェーデン 連続 動態把握 Stenström et al. 2014 52)

回分 スペイン 連続 実証試験 Rodriguez-Caballero et al. 2015 53)

押出し フィンランド 連続 動態把握 Kosonen et al. 2016 46)

押出し イタリア 連続 動態把握 Spinelli et al. 2018 49)

押出し 日本 連続 動態把握 Jia et al. 2019 45)

押出し アメリカ 連続 実証試験 Wen et al. 2020 50)

回分 オーストラリア 連続 実証試験 Duan et al. 2020 17)

押出し流れ、
回分など

スイス 連続 動態把握 Gruber et al. 2021 9)

押出し ポルトガル 連続 動態把握 Dias et al. 2022 51)
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図１−４ パイロットスケール無終端水路反応槽での既往研究 56)における流入と撹拌

の位置関係で N2O 排出量が異なるイメージ（（a）高 N2O 排出時の撹拌条件

（b）低 N2O 排出時の撹拌条件） 

DO濃度 高 低

流入
有機物

（a）高N2O排出時
好気的有機物除去＞脱窒

（b） 低N2O排出時
好気的有機物除去＜脱窒

流入
有機物

高DO

低DO

国 測定方法 内容 参考文献

中国 非連続 撹拌と流入の位置関係 Sun et al. 2015 56)

中国 非連続 操作エラー時の動態 Zheng et al. 2015 37)

中国 非連続 HRT、SRT変動の影響 Zhou et al. 2019 38)

中国 非連続 流入負荷変動の影響 Zheng et al. 2021 40)

中国 非連続 バイオオーグメンテーション Tian et al. 2021 55)

表１−５ パイロットスケール無終端水路反応槽における N2O 排出に関する主要な研究

の一覧 
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第５節 本論文の研究目的と構成 

 

本章第１節から第４節に記載した背景に鑑み、本研究では日本最多の反応槽形式である

ものの、N2O 排出の実態が不明で、その抑制技術も構築されていない無終端水路反応槽に着

目した。そして、フルスケール無終端水路反応槽における N2O 動態を明らかにし、N2O 排

出抑制を可能とする運転条件を確立することを目的とした。初めに中規模の生活排水処理

場での現地調査によって、下水処理施設からの N2O 排出の評価方法を確立し、次に、フル

スケールの無終端水路反応槽を対象として、N2O の生成機構と排出動態を調査解析した。最

終的に、無終端水路反応槽を対象とする N2O 抑制運転の実証試験を行った。 

なお、N2O 抑制の方針としては、前節に記載した Sun らの研究 56)をはじめとしたパイロ

ットスケール無終端水路の研究成果 37), 38), 40), 55)に着目し、流入地点と撹拌の位置関係の最適

化や、流入負荷に対して適切な撹拌を行うことを基軸とした。また、一般的に排水処理由来

の N2O 排出を抑制する場合は、同時に窒素除去を促進させることが前提であり 50)、フルス

ケールの回分反応槽では DO 濃度の制御によって N2O 排出抑制と窒素除去を同時達成した

事例が報告されている 17)。したがって、本研究でも N2O 抑制と窒素除去の同時達成を目指

した。以下に本論文における各章の主な内容を記載する。 

第２章では、下水処理場終末処理場から排出される DN2O 排出量評価の重要性を明らか

にするため、フルスケールの下水処理場とその放流先河川を対象とした N2O 排出の一体的

な評価を行った。なお、第２章ではいわゆる中規模処理場（処理水量：10,000 m3 d−1 から

50,000 m3 d−1）に該当し 57)、標準活性汚泥法（対象とした施設は前段の曝気量抑えた疑似嫌

気好気法により硝化を促進）で水処理を行う実処理場を対象とした。 

第３章から第６章までの研究においては、秋田県大仙市に位置し、主に生活排水を処理す

る大曲処理センターの無終端水路反応槽を調査対象とした。第３章では、無終端水路反応槽

における N2O 生成機構を明らかにするため、DN2O を含めた窒素化合物などの水質解析、硝

化および脱窒に関わる活性汚泥細菌叢の機能遺伝子転写量解析、活性汚泥細菌の 16S rRNA

遺伝子のアンプリコン解析を行った。 

第４章では、無終端水路反応槽における N2O 動態を明らかにするため、約 14 カ月にわた

る非連続モニタリング調査と約 1 カ月の連続モニタリング調査による DN2O 濃度測定を行

った。また、活性汚泥が有する N2O の最大生成能力、いわゆる N2O 生成ポテンシャルを測

定する室内試験を実施し、実反応槽における N2O 排出量との関係を解析した。 

第５章では、無終端水路反応槽における N2O 抑制に向けた撹拌方法を検討するため、複

数の撹拌条件を試行した場合の DN2O 濃度の連続測定を行った。また、水質と N2O 生成と

の関係を明らかにするための、実反応槽の水処理条件を想定した室内試験を行った。さらに、

実処理場の反応槽構造を組み込んだ活性汚泥モデルによるシミュレーション解析を行った。

これらを総括し、N2O 抑制と窒素除去の同時達成を可能とする撹拌機の運転方法を提案し

た。 

第６章では、第５章で提案された N2O 抑制運転の実証試験を行い、その効果について定

量的な評価を行った。 

第７章では、本研究の総合的な考察を行うとともに、本研究における課題と今後の展望に

ついて記載した。 
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第２章 下水処理場における DN2O 排出量評価の重要性 
 

第１節 はじめに 

 

あらゆる分野における温室効果ガス排出量は、温室効果ガスインベントリとして国連気

候変動枠組条約（United nations framework convention on climate change：UNFCCC）に基づい

た事務局へ提出される 33)。わが国における下水道終末処理場に関連する N2O 排出は、反応

槽からの直接発生が対象である水処理プロセス、汚泥濃縮タンクおよび脱水機室などから

大気中に排出される汚泥処理プロセス、放流された窒素が N2O に変換し大気中に排出され

る処理後排水などがインベントリの算定対象となっている 58)。一方で、処理水を経由した

DN2O は対象となっていない。 

既往研究では、窒素除去が促進されている下水処理場において、処理水中の DN2O 排出量

が水処理プロセス全体の N2O 排出量に占める割合を試算しており、疑似嫌気好気法で 47.2 %

（処理水濃度：29.1 μgN2O L−1 から 272.3 μgN2O L−1）、循環式硝化脱窒法で 14.3 %（処理水

濃度：9.9 μgN2O L−1 から 107.1 μgN2O L−1）、多段硝化脱窒法で 21.2 %（処理水濃度：15.3 

μgN2O L−1 から 19.9 μgN2O L−1）と、いずれも DN2O 排出が無視できない割合となっている
59)。この際、処理水中の DN2O 濃度は、大気平衡濃度（大気濃度 334.5 ppb1)・水温 20 ℃に

おいて 0.55 μgN2O L−1)に比べて 1 から 3 オーダー程度高く、基本的に過飽和状態であるた

め、処理水中の DN2O はガス化しやすい状態にあると考えられる。実際に、既往の研究で

は、処理水が放流に至るまでの管路内で DN2O がガス化した事例が報告されている 60)。さ

らに、放流先の河川における DN2O フラックスの増加に寄与し、その河川において間接的に

ガス化する事例も報告されている 29-31)。 

以上より、下水処理場由来の DN2O 成分はインベントリとしては算定項目に該当してい

ないものの、放流までの管路や放流先河川においてガス化する可能性があることは、GN2O

排出と同様に計上する必要性があることを示唆している。ただし、上記した既往研究は、下

水処理場 59)か放流先河川 29-31), 60)のいずれかを中心とした調査の結果であり、処理水中の

DN2O を評価項目とする重要性は示されていない。そのため、処理場と放流先を包括的に調

査し、DN2O 成分の評価項目としての重要性を検討する必要がある。 

そこで本研究は、窒素除去を促進する中規模の下水処理場終末処理場（処理水量：10,000 

m3 d−1 から 50,000 m3 d−1 57)）の水処理工程と、その放流河川を対象とした包括的な調査を行

い、一体的な N2O 排出動態を示すことで、DN2O 成分を計上する重要性を明らかにすること

を目的とした。
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第２節 方法 

 

2−2−1 対象処理場諸元および調査方法 

本章では、宮城県の下水処理場である T 浄化センターと、処理水の放流河川である T 川

を調査対象とした。図２−1 に対象フィールドの簡略図および調査地点を、表２−1 に T 浄

化センターの 2014 年度水処理実績を示す。T 浄化センターの水処理工程は沈砂池、最初沈

殿池、反応槽、最終沈殿池、消毒槽からなり、反応槽は流下方向で第一槽、第二槽、第三槽、

第四槽と 4 つに区切られている。T 浄化センターは既存の押出し流れ反応槽を活用した疑似

嫌気好気法を採用している 26)。具体的には、第一槽、第二槽を弱曝気の無酸素槽にするとと

もに、硝化液を汚泥とともに無酸素槽に返送する（汚泥返送率を 100 %と設定）ことで、硝

化反応および脱窒反応を促進させて窒素除去を行っている（表２−1）。 

放流先河川の T 川（図２−２）は一級河川で、調査定点の川幅は約 5 m である。流域の

主な土地利用形態は水田、畑地であり、処理水の流入地点から約 77 m 下流左岸の用水路か

ら農業用水が流入している。 

調査は 2013 年 9 月 11 日、2013 年 12 月 3 日、2014 年 9 月 2 日に、いずれも 13 時から

翌日の 13 時まで実施した（表２−２）。2013 年の調査は、T 浄化センター全体と T 川から

の N2O 動態を解析することを目的として、両者の一体的な調査を行った。GN2O 濃度測定

用のガスサンプルは、沈砂池、最初沈殿池、汚泥処理棟の脱臭ダクト、第四槽末端で各 1 つ、

DN2O および水質測定用の水サンプルは第四槽末端、処理水、T 川の上流、下流、用水路で

各 3 つ採取した。 

2014 年の調査は、反応槽における GN2O 排出量と処理水の DN2O 排出量の関係を解析す

ることを目的とし、反応槽と処理水を対象とした詳細調査を実施した。GN2O 濃度測定用の

ガスサンプルは第三槽末端、第四槽末端で各 1 つ、DN2O および水質測定用の水サンプルは

第三槽末端、第四槽末端、処理水で各 1 つ調査時間に採取した。なお、第一槽、第二槽は弱

曝気であり、DN2O のガス化量は第三槽、第四槽に比べてはるかに少ないと考え、反応槽全

体の曝気は全て第三槽、第四槽におけるものと仮定した。また、2013 年と 2014 年の反応槽

におけるサンプル採取は、3 系統に分かれている（1 系、2 系、3 系）内の 2 系を対象とし

た。 

サンプルの採取方法は既往の研究にしたがった 61), 62)。反応槽のガスサンプルは大気開放

したチャンバーを活性汚泥混合液水面に浮かべ（図２−３）、曝気により大気拡散するガス

サンプルをアルミガスバックに採取した。沈砂池と最初沈殿池および汚泥処理棟のガスサ

ンプルはダクトから直接アルミガスバックに採取した。各調査地点の水サンプルはバケツ

または柄杓を用いて採取した。なお、ろ過サンプルは調査現場にて 0.45μm セルロース混合

エステルメンブレンフィルター（SLHA025NB、Merck 社）を用いて作製した。
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図２−１ T 浄化センターおよび T 川の簡略図と調査地点 

表２−１ T 浄化センター2014 年度水処理実績 

沈砂池 最初
沈殿池

最終
沈殿池

処理水

沈砂
し砂

洗浄機

重力
濃縮槽

汚泥遠心
濃縮機

汚泥
脱水機

塩素
混和池

場外搬出 場外焼却施設へ搬出

G13

G14 

D14
D13

D14

G13：2013年調査ガスサンプリング箇所
D13：2013年調査水サンプリング箇所
G14：2014年調査ガスサンプリング箇所
D14：2014年調査水サンプリング箇所

D13

上流

D13

下流

用水路

D13

約20m

約77m

約16m

G13 G13

G13

D13

G14

D14

第
三
槽

第
四
槽

反応槽

第
一
槽

第
二
槽

T川

約2m
の落差

T浄化センター

汚泥処理棟

曝気

流入

2014年度水処理実績（平均値）

計画処理人口 71,700 人

流入下水量 28,000 m3 d−1

汚泥返送率 100 %

HRT 8.3 h

SRT 16 d

BOD容積負荷 0.25 kg m−3 d−1

BOD−SS負荷 0.12 kg kg−1 d−1

MLSS 2,000 mg L−1

BOD除去率 99 %

CODMn除去率 92 %

TN除去率 76 %
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図２−２ T 川の（a）上流調査地点（b）T 浄化センター処理水との合流地点

（c）農業用水路調査地点（d）下流調査地点 

（各調査地点は図２−１参照のこと） 

(a)

(b) (d)

(c)
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表２−２ T 浄化センターと T 川の調査項目およびスケジュール 

（各調査地点は図２−１参照のこと） 

図２−３ 反応槽における GN2O サンプルの（a）採取用チャンバー（b）採取箇所 

(a) (b)

2013年調査（9月11日、12月3日） 2014年調査（9月2日）

T浄化センター T川 T浄化センター

沈砂池
最初沈殿池
汚泥処理棟

第四槽 処理水
上流

用水路
下流

第三槽
第四槽

処理水

GN2O GN2O DN2O 水質 DN2O 水質 DN2O 水質 GN2O DN2O 水質 DN2O 水質

13:00 ─ ─ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝

14:00 ⃝ ⃝ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─

15:00 ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝

17:00 ─ ─ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝

21:00 ─ ─ ─ ─ ─ ─ ⃝ ⃝ ─ ─ ─ ─ ─

1:00 ─ ─ ─ ─ ─ ─ ⃝ ─ ─ ─ ─ ─ ─

5:00 ─ ─ ─ ─ ─ ─ ⃝ ⃝ ─ ─ ─ ─ ─

9:00 ─ ─ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝

10:00 ⃝ ⃝ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─

11:00 ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ─ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝

13:00 ─ ─ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝ ⃝
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2−2−2 分析方法 

水質は、オートクレーブ分解装置付オートアナライザー（AA−Ⅱ、ビーエルテック株式会

社）を用いて全窒素（TN）濃度、オートアナライザー（QuAAtro2−HR、ビーエルテック株

式会社）を用いて NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度を分析した。また、調査現場では蛍光式 DO セン

サー（HQ30d、Hach 社）を用いて DO 濃度と水温、ポータブル pH センサー（HM−30P、東

亜ディーケーケー株式会社）を用いて pH、プロペラ式流速計（VR−301、株式会社ケネック）

を用いて河川の流速を測定、熱線式風速計（AM−4204HA、株式会社アイ電子技研）を用い

て沈砂池と最初沈殿池および汚泥処理棟の風速を測定した。 

N2O は電子捕獲型検出器（ECD）ガスクロマトグラフ（GC−14B、島津製作所）で分析し、

カラムには Porapak Q 80（ジーエルサイエンス株式会社）を用いた。カラム、注入口、検出

器の温度はそれぞれ 60 ℃、注入口は 80 ℃、検出器は 340 ℃とし、キャリアガスには純 N2

ガスを用いた。 

DN2O 濃度測定用サンプルの作製は、既往の研究 63)を参考にしたヘッドスペース法で行っ

た。調査現場において 60 ml プラスチックシリンジに試料水 22 ml を採取し、微生物による

反応を防ぐために殺菌剤（グルコン酸クロルヘキシジン 5 %溶液）3 ml を添加および封入し

た（図２−４）。実験室に運搬した後、アルゴンガス 25 ml を封入し、20 ℃で 1 時間以上静

置し、シリンジ内のヘッドスペース部と液相部を気液平衡状態とした。その後、ヘッドスペ

ース部のガスを別のシリンジで採取し、N2O 濃度を分析した。なお、DN2O 濃度は以下の(2

−1)式に従い算出した。 

 

CL = ((CG,SRY × (VG,SRY + β × VL,SRY )) / VL,SRY)× 25 / 22 ··························· (2−1)式 

 

ここで、CL：サンプル中の DN2O 濃度（μgN L−1）、CG,SRY：シリンジヘッドスペース部の気

液平衡後の濃度（ppm）、VG,SRY：シリンジヘッドスペース部の体積（L）、β：N2O の溶解度係

数、VL,SRY：シリンジ液相部の体積（L）とした。なお、CG,SRY は単位を ppm から 20 ℃およ

び 1 atm での μgN L−1 に変換して使用した。また、β は既往の研究 28)を基に水温で補正して

使用した。 

図２−４ DN2O 濃度測定用サンプルの現場での前処理 
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2−2−3 N2O 排出量の算出方法 

沈砂池と最初沈殿池および汚泥処理棟の GN2O 排出量は、測定した濃度に脱臭ダクトの

送風量を乗じて算出した。2013 年調査における 1 日目の 14 時と 2 日目の 10 時に風速を測

定し、その平均値にダクトの断面積を乗じて送風量とした。 

反応槽の GN2O 排出量は、測定した濃度に曝気量を乗じて算出した。反応槽における曝気

量は、系列毎の合計送風量を、第三槽と第四槽の曝気量比に応じて割り振った。曝気量比は、

2014 年調査において大気開放したチャンバーを用いて、各槽を流下方向に等分した 4 箇所

から 30 秒間の曝気量を実測し、算出した。 

処理水中の DN2O 排出量は、測定した DN2O 濃度に据付計器から読み取った流量を乗じ

て算出した。上流、用水路、下流の DN2O フラックスは、測定した DN2O 濃度にそれぞれの

流量を乗じて算出した。上流、用水路、下流の流量測定は、水深測線間隔、流速測線間隔を

ともに 1 m とした 1 点法で行った。なお、流量測定は 1 日目の 14 時と二日目の 10 時に行

い、その平均値をフラックス算出に用いた。 

以上の方法に基づき、本研究では沈砂池由来の GN2O、最初沈殿池由来の GN2O、汚泥処

理棟由来の GN2O、反応槽由来の GN2O、処理後排水、わが国の温室効果ガスインベントリ

では対象となっていない処理水中 DN2O のガス化および放流河川における DN2O、以上の項

目を T 浄化センター由来の N2O 排出として計上した。放流された窒素が N2O に変換して排

出される値を表す処理後排水は、IPCC の 2019 年度版ガイドライン 32)に従って、排出係数

を好気雰囲気でのデフォルト値である 0.5 %（日本国温室効果ガスインベントリは IPCC の

ガイドラインに従っている 33)）、活動量を処理水中の TN 量として両者を乗じて算出した。

処理水中 DN2O のガス化は、上流、処理水、用水路の DN2O フラックス合計値から下流の

DN2O フラックスを減じた値とした。また、放流河川の DN2O は下流の DN2O フラックスか

ら上流と用水路の DN2O フラックスを差し引いた分を計上した。
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第３節 結果と考察 

 

2−3−1 反応槽の水質と DN2O 濃度 

2013 年の第四槽における月平均水温は、据付計器の読み取りで 9 月が 24.8 ℃、12 月が

17.5 ℃と 9 月の方が高く、9 月、12 月のいずれの調査日においても、月平均水温と同程度

であった。同じく据付計器の読み取りによる 2013 年の第四槽月平均 DO 濃度は、9 月、12

月ともに 0.5 mg L−1 であり、基本的にいずれも微好気状態であった。 

図２−５に 2013 年調査時、図２−６に 2014 年調査時の T 浄化センター反応槽における

DN2O および NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度を示す。これより、2013 年調査では、DN2O 濃度と

NH4
+濃度は 12 月の方が高い傾向を示した（p = 0.14、p = 0.26）（図２−５）。また、NO2

−と

NO3
−は有意に 12 月の方が高い傾向を示した（いずれも p < 0.01）（図２−５（b））。T 浄化

センターの管理データによると、最初沈殿池流出水の NH4
+濃度は、年間を通して 23 mgN 

L−1 から 31 mgN L−1 程度であることから、T 浄化センター反応槽では 9 月と 12 月のいずれ

においても硝化が促進され、その過程で 12 月の方が NO2
−および NO3

−蓄積しやすい状況で

あったと推察された。 

2014 年の 9 月調査では、DN2O 濃度は第三槽から第四槽にかけて増加する傾向にあった

（p = 0.40）（図２−６（a））。また、NH4 濃度が減少傾向（p = 0.05）、NO3
−濃度が有意な増

加を示したことから（p = 0.03）（図２−６（b））、第三槽から第四槽にかけて硝化反応が促

進し、その過程で DN2O が生成されたと考えられる。 

以上より、T 浄化センターでは硝化の過程で DN2O が生成され、12 月の方が蓄積しやす

い状況であったと考えられる。ここで、既往の研究では DN2O 蓄積の要因として、水温、

DO、pH、C/N 比などが挙げられている 64)。水温については、好気状態において水温が低い

ほど硝化由来の N2O への転換率が高くなる 65)とともに、脱窒速度の低下 66)も報告されてい

る。これより、T 浄化センターでは 9 月よりも水温の低い 12 月の方が、硝化由来の N2O 生

成が促進され、脱窒速度の低下により N2O が蓄積しやすい状況であったと考えられる。 

DO、pH については T 浄化センターでは年間で大きな変化はないことから、9 月と 12 月

で DN2O 濃度が異なった要因とは考えにくい。一方で、人工排水を用いた試験より、DO 濃

度が 0.5 mg L−1 の条件下では NH4
+酸化速度は NO2

−酸化速度よりも卓越する 67)とされてい

る。すなわち、T 浄化センターは年間を通して DO 濃度が 0.5 mg L−1 程度であることから、

NO2
−が蓄積しやすい状況であったと判断できる。なお、本調査における反応槽での DN2O

濃度と NO2
−濃度の相関をみたところ、NO2

−濃度が 0.6 mgN L−1 以上で DN2O 濃度にばらつ

きがみられるものの、有意な正の相関関係がみられた（R2 = 0.47、p < 0.01）（図２−７）。

NO2
−は硝化菌脱窒および従属栄養細菌脱窒経路での N2O 生成における実質的な前駆体であ

り 18)、ラボスケールプラント 36), 68), 69)、フルスケールプラント 47), 53), 70)において N2O 排出と

の関係が報告されている。また、NO2
−濃度と DN2O 濃度に関係性があることは、T 浄化セ

ンターと同様に、疑似嫌気好気法を採用している日本の下水処理場においても報告されて

いる 63)。以上より、T 浄化センターでは、DO 濃度の観点から年間を通して N2O 生成が誘発

されやすい状況であったと考えられる。 

C/N 比については、第１章に記載したとおり、電子供与体である有機物の供給が多いほど

従属栄養細菌の N2 までの完全脱窒が促進され、N2O を抑制できる 18)。反対に、C/N 比が低
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い場合には N2O 還元が抑制されることによる N2O 排出量増加へつながる可能性が言及され

ている 18), 41)。T 浄化センターの管理データより、流入水における C/N 比（有機物指標とし

ての生物学的酸素要求量（BOD）71)と NH4
+−N 濃度の比により算出）は、8 月から 10 月の

平均値が 9.03 であったのに対して 12 月から 2 月の平均値は 7.67 であった。これより、T 浄

化センターは C/N 比の観点から、12 月から 2 月の冬季において DN2O が蓄積しやすい状況

にあり、本調査において 12 月の DN2O が高濃度になった要因の一つと推察された。

図２−５ T 浄化センター2013 年 9 月調査時および 12 月調査時の第四槽における

（a）DN2O 濃度（b）NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度 

（箱ひげ図の上端と下端は最大値と最小値を示す） 

図２−６ T 浄化センター2014 年 9 月調査時の第三槽および第四槽における

（a）DN2O 濃度（b）NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度 

（箱ひげ図の上端と下端は最大値と最小値を示す） 
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図２−７ T 浄化センター反応槽における NO2
−濃度と DN2O 濃度の関係 
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2−3−2 反応槽と処理水における N2O 排出量の関係 

図２−８に 2014 年の９月調査における反応槽の GN2O 排出量：EG と処理水中の DN2O 排

出量：ED の相関を示す（n = 6）。これより、両者に有意な正の相関関係がみられた（R2 ＝ 

0.75、p = 0.03）。さらに、ED に対する EG の比（EG / ED）の平均値を算出したところ、4.4 で

あった。両者に正の相関がみられたのは、GN2O は排出時に必ず DN2O を経由してガス化す

るとともに 14)（図 1−1）、溶存態のまま最終沈殿池および消毒プロセスを経て放流される
64), 72)ためであると考えられる。なお、EG / ED の値はガスストリッピングの状況、ひいては曝

気強度および散気装置の構造の影響を受けて変動することが予想されるため、本調査で得

られた値は窒素除去が促進されている T 浄化センター固有の値であると考えられる。 

ここで既往の研究と比較するため、EG と ED の合算値を仮の全 N2O 排出量とし、このうち

の ED が占める割合を算出したところ、本研究では 18.2 ％であった。複数の処理場で調査を

行った既往の研究では、この値が 14.3 %から 83.2 ％59)と報告されており、本データは比較

的低い値であることが確認された。

図２−８ 2014 年の９月調査における反応槽の GN2O 排出量と処理水中の

DN2O 排出量の関係 
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2−3−3 処理水と放流河川における N2O フラックスの関係 

図２−９に 2013 年調査における処理水と T 川の DN2O 濃度、DN2O フラックスおよび

NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度を示す。これより９月の上流と下流では DN2O 濃度に大きな変化は

なく（図２−９（a））、下流における DN2O フラックスの増加もわずかであった（図２−９

（b））。ただし、下流の日平均水温（24.0 ℃）を基に算出した大気平衡濃度は 0.24 μgN L−1

（大気濃度 334.5 ppb 1)にて算出）であり、下流の DN2O は 5 倍程度過飽和であった。また、

9 月の NH4
+、NO2

−、NO3
−は、全て下流における有意な濃度増加が確認され（全て p <0.01）

（図２−９（c））、とりわけ NO3
−は上流が 0.11 mg N L−1 から 0.19 mg N L−1 に対して下流が

1.37 mg N L−1 から 2.27 mg N L−1 と、10 倍程度の濃度増加がみられた。なお、下水処理水に

よる河川での NO3
−成分の増加は複数の研究でも報告されており 30), 73), 74)、河川中での N2O

生成の実質的な前駆体であることが言及されている 73), 75)。これより、T 川では処理水によ

る NO3
−濃度の増加によって、本調査地点外での生物学的な N2O 生成が発生している可能性

が示唆された。 

12 月の DN2O 濃度は上流から下流にかけて濃度の増加がみられた（p = 0.02）（図２−９

（d））。既往の研究では、処理水放流後の河川における DN2O 濃度の上昇について、処理水

中の DN2O と生物学的な N2O 生成の両方の影響であるといった報告や 30), 60)、アイソトポマ

ー比の解析から処理水の影響が大きいと考察した報告がある 29)。本研究の調査対象エリア

では、T 川の流速より、処理水放流からおよそ１分で下流の測定地点に到達することを考慮

すると、現時点では、高 DN2O 濃度の処理水の流入で河川中の DN2O 濃度が増加し、生物学

的な N2O 生成の影響は少なかったと推察された。また、下流の日平均水温（12.1 ℃）を基

に算出した大気平衡濃度は 0.35 μgN L−1 であり（大気濃度 334.5 ppb1)にて算出）、下流の DN2O

は 3 倍から 35 倍程度、過飽和状態であった。さらに、DN2O フラックスも処理水の流入に

より下流の値が増加し（p = 0.02）（図２−９（e））、NH4
+、NO2

−、NO3
−も、下流における有

意な濃度増加が確認された（全て p <0.01）（図２−９（f））。 

ここで、表２−３および図２−１０に示すように 2013 年調査における T 川の日平均 DN2O

フラックスを算出したところ、下流における DN2O フラックスは、上流、処理水、用水路の

DN2O フラックス合計値よりも、９月は 16.1 gN d−1、12 月は 738.7 gN d−1 低い値となった。

これは、T 浄化センターの塩素混和池から T 川の合流地点に至る、消毒槽流出部の落差工、

暗渠、河川への落差工、においてガス化した量だと考えられる。このガス化量が処理水の

DN2O フラックスに占める割合としては 9 月：26 ％、12 月：59 ％に相当した。９月よりも

12 月において割合が高くなったのは、12 月の処理水中 DN2O の過飽和濃度が高く、よりガ

ス化しやすい状態であったためと考えられる。
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図２−９ 処理水と T 川の 2013 年 9 月調査における（a）DN2O 濃度（b）DN2O フラ

ックス（c）NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度、12 月調査における（d）DN2O 濃度

（e）DN2O フラックス（f）NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度 

（箱ひげ図の上端と下端は最大値と最小値を示す） 
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①

約2m
の落差

②

③

④

塩素
混和池

表２−３ T 浄化センター処理水および T 川の DN2O 動態 

図２−１０ T 川の調査地点（表２−３の補足） 

DN2Oフラックス

9月 12月

① 上流 gN d−1 50.5 57.8

② 処理水 gN d−1 62.4 1255.7

③ 用水路 gN d−1 10.0 14.9

④ 下流 gN d−1 106.8 589.7

⑤ ①+②+③ gN d−1 122.9 1328.4

DN2O消失量

⑤−④ gN d−1 16.1 738.7

DN2O消失割合

(⑤−④)/② % 26 59
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2−3−4 DN2O 成分の重要性に関する考察 

図２−１１に T 浄化センター由来の N2O 排出量および割合を示す。なお、反応槽由来の

GN2O は、2−3−2 項で算出した 2014 年９月調査における ED に対する EG の比（EG / ED）の平

均値：4.4 を、2013 年調査における処理水の DN2O 排出量に乗じて算出した。 

ここで、図２−１２に沈砂池、最初沈殿池、汚泥処理棟の GN2O 濃度および送風量を示

す。これより、GN2O 濃度と送風量は同程度か 12 月の方が高く、両者を乗じて算出した N2O

排出量は 12 月の方が高い値となった。これらの差が生じた原因は不明だが、既往の研究に

おいて、処理場へ流入する下水管で N2O が生成された報告があり 76)、流入水に含まれる

DN2O がガス化にともない検出された可能性がある。ただし、沈砂池、最初沈殿池、汚泥処

理棟由来の GN2O が全 N2O 排出量に占める割合は、９月、12 月ともにごくわずかであった

ため（図２−１２）、これらの N2O 排出量の変化が N2O 排出割合に与える影響は小さかっ

た。 

処理後排水は IPCC の評価手法により処理水中 TN 量を変数として用いたが 32)、日平均

TN 濃度は９月が 11.46 mgN L−1、12 月が 11.64 mgN L−1 と差が小さく、処理水量の差も小さ

かったため、値はほぼ同程度であった。なお、処理場の管理データによると、処理水中の TN

濃度および処理水量は年間を通して安定していることが確認されているため、処理後排水

の項目は年間を通してほぼ一定であると考えられる。 

以上の沈砂池、最初沈殿池、汚泥処理棟の GN2O および処理後排水に加えて、2−3−2 項で

検討した反応槽由来の GN2O、2−3−3 項で検討した放流河川の DN2O および処理水からのガ

ス化、以上の項目が相互に連動しながら絶対値が大きく変動した（図２−１１（a））。とり

わけ、反応槽由来の GN2O 排出量は増減が大きく、その影響で全 N2O 排出量は９月が 1,794 

gN d−1 であったのに対して、12 月が 8,249 gN d−1 と変動した。ここで、本データにおいて

IPCC 32)と同様の算出方法（反応槽からの GN2O 排出量を流入 TN 量で除す）における排出

係数：EG/In.TN を算出したところ、9 月が 0.02 %、12 月が 0.43 %と、いずれも IPCC のデフォ

ルト値：EG/In.TN = 1.6 % 32)よりも低かった。これより、両調査日において T 浄化センターの

N2O 排出量は低く、9 月は特に抑制傾向であったと考えられる。 

N2O 排出量が比較的多かった 12 月の排出割合において、インベントリの非対象項目とさ

れている DN2O 成分は、処理水からのガス化が 9 %、放流河川は 6 %で合計 15 %と試算さ

れた。河川における N2O 動態はその河川環境に依存するため 73)、T 川の DN2O が流下にと

もなって、調査地点外においてどの程度ガス化するかは現時点での検討が難しいが、処理水

の放流過程でガス化する割合が 9 %確認されたことは、インベントリとして広く用いられて

いる方法が過小評価である可能性を示している。そのため、反応槽の GN2O 排出が下水道の

温室効果ガス排出に大きく寄与していることに加えて、DN2O 成分の排出も無視できない値

であり、正確に温室効果ガス排出実態を把握するために重要な項目であることが明らかに

なった。
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図２−１１ T 浄化センター由来の（a）N2O 排出調査地点（b）N2O 排出量および

排出割合 

処理後排水（処理水TN量×0.5 %）

放流河川（DN2O）

反応槽（GN2O）沈砂池+最初沈殿池+汚泥処理棟
（GN2O）

処理水からのガス化（放流過程でガス化したDN2O）

インベントリ対象項目
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図２−１２ 沈砂池、最初沈殿池、汚泥処理棟の GN2O 濃度および送風量 
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第４節 まとめ 

 

本章では、下水処理場の N2O 排出管理において DN2O 成分を評価することの重要性を示

すことを目的に、中規模処理場の T 浄化センターとその放流河川において N2O 排出動態の

一体的な調査を 2013 年 9 月と 12 月に行った。また、反応槽の GN2O 排出動態の詳細解析

を目的とした調査を 2014 年 9 月に行った。 

その結果、全 N2O 排出量は反応槽由来の GN2O 排出に影響を受け、９月は 1,794 gN d−1、

12 月は 8,249 gN d−1 と大きく異なった。その中で、温室効果ガスインベントリの非対象項目

である DN2O 成分は、12 月は全 N2O 排出量の 15 %を占めていた。また、その内の 59 %（全

N2O 排出量の 9 %）は放流過程でガス化していたと推察された。これより、下水処理や放流

過程において DN2O は無視できない項目であり、N2O 排出量を正確に捕捉するためには、

GN2O とともに計上して把握する必要性が示された。 

この結果に基づき、第４章以降での無終端水路反応槽における N2O 排出については、DN2O

排出量も計上することとした。
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第３章 無終端水路反応槽における N2O 生成機構解析 
 

第１節 はじめに 

 

第１章で述べたように、生物反応槽における N2O 排出を抑制するための重要なステップ

として、N2O 生成機構を解析する必要がある 14)。複数の研究において、生物反応槽におけ

る N2O 生成の主経路として、NH2OH 酸化経路、硝化菌脱窒経路、従属栄養細菌脱窒経路な

どが報告されいる 14), 16), 18), 25)。各経路の進行は DO による支配が大きく、NH2OH 酸化経路
35)と硝化菌脱窒経路 35-38)は好気条件下で促進、従属栄養細菌脱窒経路は無酸素条件下 37), 38)

で促進することが報告されている。また、従属栄養細菌の脱窒反応は、十分な電子供与体と

しての有機物を利用できる場合に N2O 生成より大きな N2O 削減能力を発揮する 39)ことか

ら、N2O スカベンジャーとしての認識もされている 18)。一方で、本章で対象とする無終端

水路反応槽は、一般的に同一反応槽内で DO 濃度勾配が形成される 21)。そのため、N2O 生成

および削減のメカニズムは、同一水路内でも地点ごとに異なる可能性があり、平面的な水質

変動に基づく N2O 生成機構の解析が必要と考えられる。 

さらに、Sun ら 56)の研究では、無終端水路反応槽において、流入と撹拌の位置関係を最適

化することで N2O 生成量が少なくなるという報告がされている。具体的には、流入付近に

低 DO 濃度エリアを形成する撹拌方法により、流入有機物を電子供与体とした N2 までの完

全脱窒が促進され、N2O 生成が抑制されるといった内容である（図 1−４）。ただし、この

研究はパイロットススケール無終端水路において実施されており、フルスケール無終端水

路での検証が必要と考えられる。 

ここで、従来の物理化学的パラメータに加えて、硝化と脱窒に関与する機能遺伝子転写量 

の解析が N2O 生成機構を解明するための強力なツールとして使用されている。既往のフル

スケールプラントでは、嫌気好気法における DN2O 濃度とアンモニア酸化酵素転写量およ

び亜硝酸還元酵素転写量のピークの一致 45)、循環式硝化脱窒法における N2O 還元酵素と亜

硝酸還元酵素の転写量比と N2O 削減量の一致 77)、従来型活性汚泥法での N2O 還元酵素転写

量と N2O 還元速度の一致 78)が報告されている。無終端水路反応槽における機能遺伝子転写

量の解析事例は乏しいものの、上記の研究事例と同様に、N2O 生成機構解明への活用が期待

される。 

以上の背景に鑑み、本章では、無終端水路反応槽の N2O 排出を抑制するための基礎研究

として、フルスケール無終端水路反応槽を対象とした、水質および窒素変換に関与する機能

遺伝転写量解析を無終端水路内の複数地点で行い、N2O 生成機構の解析を試みた。さらに、

活性汚泥の 16S rRNA 遺伝子のアンプリコン解析を行い、無終端水路内における菌叢の偏り

が N2O 生成に与える影響も評価した。
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第２節 方法 

 

3−2−1 対象処理場諸元 

本章では、秋田県大仙市の流域下水道終末処理場である大曲処理センターを調査対象と

した。なお、本章以降（第３章から第６章）の調査対象は大曲処理センターであり、2017 年

から 2022 年にかけて断続的に調査を行った。図３−１に大曲処理センターの全体図、図３

−２に大曲処理センターの水処理工程簡略図および調査地点、表３−１に大曲処理センタ

ーの 2017 年度から 2021 年度にかけての水処理実績を示す。下水の排除方式は分流式であ

り、処理場内の水処理工程は沈砂池、最初沈殿池、無終端水路反応槽、最終沈殿池、消毒槽

からなる。なお、無終端水路を有する代表的な処理形式であるオキシデーションディッチ法

は一般的に最初沈殿池を有さないが、大曲処理センターは有機物負荷の軽減、浮遊物質（SS）

の除去、流入量増加への対応を目的に 79)、上記のシステム構成をとっている。反応槽と最終

沈殿池は 3 系統に分かれているが（1 系、2 系、3 系）、本研究では、処理水量が多く、窒素

除去が促進されている 3 系を対象とした。3 系の反応槽は、表面積が約 1,005 m2、容積が約

2,500 m3、水路長が約 125 m で大気開放されており、流入地点付近とその対側に縦軸型撹拌

機が 2 台設置されている（図 3−２）。なお、大曲処理センターでは、通常管理業務として

表３−２に示す水質検査を下水試験法に則って行っている 71)。NH4
+、NO2

−、NO3
−は 2018 年

度までは週 5 回、2019 年度からは週 2 回、BOD は週 3 回、化学的酸素要求量（過マンガン

酸カリウムにおける酸化量）（CODMn）、水温、DO、pH、SS、MLSS、MLVSS は週 5 回、分

析および測定を行っている。また、通日試験を年に 4 回行っており、その際には TN 濃度の

計測も行っている。 

無終端水路反応槽に設置された 2 台の撹拌機は、通常、3 時間ごとに交互に 1 台ずつ稼働

させ、撹拌機の切り替え時に脱窒を促進させるために 0 分から 30 分の 2 台停止時間を設け

ている。また、撹拌機の酸素供給能力を表す回転速度は可変であり、処理状況を確認しつつ

定期的に設定を変更している。なお、撹拌機が稼働している際の水路内の流速は約 0.5 m s−1

である。
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図３−１ 大曲処理センターセンター全体および 3 系無終端水路反応槽平面写真 

図３−２ 大曲処理センター水処理工程簡略図および調査地点 
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表３−１ 大曲処理センターの 2017 年度から 2021 年度にかけての水処理実績 

表３−２ 大曲処理センターの通常管理業務における主な水質検査項目 

検査個所 NH4
+、NO2

−、NO3
− CODMn 水温、DO、pH、SS MLSS、MLVSS

流入水 〇 〇 〇 −

反応槽流入水
(G地点)

− 〇 〇 −

反応槽(E地点) − − 〇（SSを除く） 〇

最終沈殿池流出水 〇 〇 〇 −

2017年度 2018年度 2019年度 2020年度 2021年度

処理区域内人口 人 年度末値 38,100 39,700 39,800 42,000 41,600

流入水量 m3 d−1 平均値 9,480 9,221 9,038 9,993 10,174

3系流入水量 m3 d−1 平均値 5,498 4,799 4,354 4,277 4,192

流入水質

CODMn mg L−1 平均値 85.2 97.7 137.1 69.9 70.6

BOD mg L−1 平均値 200 210 280 150 150

NH4
+ mgN L−1 平均値 23.3 22.6 22.1 21.8 22.8

NO2
− mgN L−1 平均値 0.02 0.01 0.06 0.05 0.07

NO3
− mgN L−1 平均値 < 0.1 < 0.1 0.13 < 0.1 0.21

最初沈殿池流出水質
CODMn mg L−1 平均値 53.8 57.8 57.0 50.3 52.8

BOD mg L−1 平均値 120 120 120 100 110

3系反応槽

水温 ℃ 範囲 11.3−22.4 12.0−22.5 12.5−23.2 11.8−22.8 11.7−23.2

pH − 範囲 6.7-7.1 6.7-7.0 6.7-6.8 6.6-7.1 6.7-7.1

MLSS mg L−1 平均値 2,400 2,400 2,200 2,100 2,000

MLVSS mg L−1 平均値 2,100 2,000 1,900 1,900 1,700

3系最終沈殿池流出水

CODMn mg L−1 平均値 10.1 9.2 9.7 12.1 11.0 

BOD mg L−1 平均値 19 15 15 18 13

NH4
+ mgN L−1 平均値 9.0 9.0 3.6 9.7 10.1

NO2
− mgN L−1 平均値 0.25 0.07 0.13 0.12 0.14

NO3
− mgN L−1 平均値 < 0.1 < 0.1 0.39 0.18 < 0.1

3系管理データ
汚泥返送率 % 平均値 34 34 27 23 21

SRT d 平均値 14 18 19 18 16
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3−2−2 調査方法 

本章では、無終端水路反応槽における N2O 生成機構を明らかにするため、2017 年 7 月 20

日と 2017 年 11 月 29 日に、それぞれ 1 号撹拌機稼働時と 2 号稼働時に反応槽 6 地点（図３

−２）で調査を行った。調査概要は表３−３に示す。調査は、センサーを使用した水温、pH、

DO の測定と、活性汚泥混合液の採取を行った。採取した活性汚泥混合液から、その場で 0.45

μm セルロース混合エステルメンブレンフィルター（SLHA025NB、Merck 社）でろ過した

溶存態の水質分析用ろ過サンプル、DN2O 分析用サンプル、機能遺伝子転写量解析用サンプ

ルを作製した。 

DN2O 分析用サンプルの作製は既往の研究を参考にした 63), 80)。70 mL バイアル瓶を全て

満たすように反応槽混合液を注入した後、微生物活性を失活させるために 5 %グルコン酸ク

ロルヘキシジン液を 2 mL 注入し、ブチルゴム栓とアルミキャップで蓋をして室内実験室に

搬入した。その後、実験室において、バイアル瓶中の液槽部 25 mL と N2 もしくは大気ガス

25 mL を 60 mL プラスチックシリンジに封入し、1 分間混合撹拌して気液平衡状態にさせた

後、シリンジ内のヘッドスペースガス 15 mL を、別のシリンジを使用して真空状態の 10 mL

バイアル瓶に正圧となるよう封入し、これを DN2O 濃度分析用サンプルとした。以下に、サ

ンプル分析値を用いた反応槽混合液中の DN2O 濃度算出式を示す（(3−1)式）。 

 

CL = (CG,SRY × (VG,SRY + β × VL,SRY) − CG,A × VG,SRY) / VL,SRY ······························ (3−1)式 

 

ここで、CL：反応槽混合液中の DN2O 濃度（μgN L−1）、CG,SRY：シリンジヘッドスペース

部の気液平衡後の濃度（ppm）、VG,SRY：シリンジヘッドスペース部の体積（L）、β：N2O の溶

解度係数、VL,SRY：シリンジ液相部の体積（L）、CG,A：サンプリング地点付近の N2O 大気濃

度（ppm）である。なお、シリンジ内での気液平衡時に N2 ガスを使用した場合は、CG.A を 0 

ppm として算出した。また、CG,SRY および CG.A は、単位を大気平衡作業時の温度および 1 atm

での μgN L−1 に変換して使用した。さらに、β は既往の研究 28)を基に水温で補正して使用し

た。

表３−３ 2017 年調査の概要 

（地点 A、B、C、D、E、F、G は図３−２参照のこと） 

調査地点
撹拌条件

2017年7月20日 2017年11月29日

10:30−12:00 A、B、C、D、E、F A、B、C、D、E、F 1号撹拌機稼働

13:00 G
2号撹拌機稼働

13:30−15:00 A、B、C、D、E、F、G A、B、C、D、E、F

測定および分析項目

A、B、C、D、E、F G

水温、pH、DOC、NH4
+、NO2

−、NO3
−、DO、

DN2O、機能遺伝子転写量
水温、pH、DOC、NH4

+
、NO2

−
、NO3

−、DN2O
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3−2−3 DN2O 分析方法の精度確認試験 

前項に記述した DN2O 分析用サンプルについて、気液平衡作業に起因する人為的な誤差

を確認するための室内試験を行った。試験は、サンプル作製が未経験である 3 名（それぞれ

K、T、M とする）に行ってもらった。DN2O 濃度が既知である試験水について DN2O 分析

用サンプルを作製し、DN2O 濃度を分析した。試験水は、容積 2 L、高さ 0.22 m のガラス製

容器に蒸留水を 1,700 mL 程度注入し、1,500 ppm の N2O + N2 ガスを 5 分以上曝気して飽和

状態とした。この際、水温も測定し、DN2O 濃度の水温補正に使用した。なお、ガスの曝気

時に DN2O 濃度分析用センサー（N2O Microsensor、Unisense 社）を使用して電圧値をモニタ

リングし、試験水中の電圧が増加しないことで飽和状態であることを確認した。 

 

3−2−4 測定および分析方法 

水温および DO 濃度は、ポータブル DO 濃度センサー（HQ30d、Hach 社）、pH はポータ

ブル pH センサー（HM−30P、東亜ディーケーケー株式会社）を使用し、現場で測定を行っ

た。NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度はイオンクロマトグラフ(10A−vp、島津製作所)を使用してろ過

サンプルを分析した。溶存態有機炭素（DOC）濃度は、全有機体炭素計（TOC−LCSH、島津

製作所）を使用してろ過サンプルを分析した。 

N2O 濃度は、ECD ガスクロマトグラフ（GC−14B、島津製作所）を使用し、GN2O 濃度分

析用サンプルおよび DN2O 濃度分析用サンプルを分析した。なお、このガスクロマトグラフ

には 1 m のカラム（Porapak N 80−100−mesh、ジーエルサイエンス株式会社）が備わってお

り、注入口、カラム、検出器の温度をそれぞれ 250 ℃、60 ℃、340 ℃に設定した。 

 

3−2−5 機能遺伝子転写量解析のための DNA/RNA の抽出と定量方法 

窒素変換に関与する機能遺伝転写量の解析を行うため、2017 年 7 月 20 日と 11 月 29 日の

調査時に、各調査地点の活性汚泥混合液における DNA と RNA の抽出と定量を行った。DNA

は、採取した活性汚泥混合液を実験室に輸送後、Fast DNA SpinKit for Soil（MP Biomedicals

社）を使用し、製造元プロトコルに従って DNA を抽出した。次に、DNA 抽出物の純度およ

び濃度を超微量紫外可視分光光度計（NanoDrop2000c、Thermo Scientific 社)を使用し、260nm

および 280nm での吸光度に基づいて評価した。 

RNA は、反応槽の各調査箇所において活性汚泥混合液を採取し、15 mL 遠沈管で 30 分間

重力濃縮させた後、その濃縮汚泥を 100 μL と、Fast RNA pro BlueKits（MP Biomedicals 社）

に付属している RNA pro solution を 1 mL 注入した。その後、実験室において−30 ℃で冷凍

保存し、Fast RNA pro BlueKits の製造元プロトコルに従って RNA を抽出した。また、既往

の研究と同様に、QuantiTect Reverse Transcription Kit（Qiagen 社）を用いて RNA の逆転写を

行った 78)。 

抽出された相補的 DNA をさらに、図 3−３に示すアンモニア酸化酵素：amoA、ヒドロキ

シルアミン酸化酵素：haoA、亜硝酸還元酵素：nirS（シトクローム型）、nirK（銅型）、およ

び 2 つの異なる N2O 還元酵素：clade I type nosZ、clade II type nosZ をコードする機能遺伝子

転写量の定量のため、リアルタイム PCR 解析システム（RT−qPCR：CFX96 Touch Real−Time 

PCR Detection System、BioRad Laboratories 社）にかけた。詳細なプライマーおよび PCR 条
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件は、それぞれ既往研究を参考とし（amoA 81)、haoA 82)、nirS 83)、nirK 84)、nosZ cladeⅠ85)、

nosZ cladeⅡ86)）、表３−４に示す条件で行った。

表３−４ 機能遺伝子転写量解析におけるプライマーおよび PCR 条件 

図３−３ 硝化および脱窒反応に関与する機能遺伝子と発現された酵素による

窒素酸化物の反応経路 

NO

NH4
+

N2O

NO2
-

N2

NH2OHamoA

nirS nirK

haoA

nosZ cladeⅠⅡ

haoA

haoA

酸化反応

還元反応

対象 プライマー 配列（5’−3’） PCR条件 参考文献

amoA
amoA-1f GGGGTTTCTACTGGTGGT 94℃で5分間の初期変性に続き、60℃で90

秒、72℃で90秒、94℃60秒を42サイクル行
い、最後に60℃で90秒と72℃で10分間

Rotthauwe et al.,
1997 81)

amoA-2r CCCCTCKGSAAAGCCTTCTTC

haoA
HAO1Fq TGAGCCAGTCCAACGTGAT 94℃で5分間の初期変性に続き、60℃で90

秒、72℃で90秒、94℃60秒を42サイクル行
い、最後に60℃で90秒と72℃で10分間

Yu et al.,
2010 82)

HAO2Rq AAGGCAACAACCCTGCCTCA

nirS

nirS4QF GTSAACGYSAAGGARACSGG
95℃で15分間の初期変性に続き、95℃で15
秒、63℃で30秒、72℃で30秒、80℃で30秒
を6サイクル、95℃で15秒、58℃で30秒、
72℃で30秒、80℃で30秒を40サイクル

Throback et al.,
2004 83)

nirS4QR GASTTCGGRTGSGTCTTSAYGAA

nirK
nirK876-F ATYGGCGGVCAYGGCGA

95℃で15分間の初期変性に続き、95℃で15
秒、63℃で30秒、72℃で30秒、80℃で30秒
を6サイクル、95℃で15秒、58℃で30秒、
72℃で30秒、80℃で30秒を40サイクル

Henry and 
Kenchington, 

2004 84)nirK1040-R GCCTCGATCAGRTTRTGGTT

nosZ
cladeⅠ

nosZ2F CGCRACGGCAASAAGGTSMSSGT
95℃で15分間の初期変性に続き、95℃で15
秒、67℃で30秒、72℃で30秒、80℃で30秒
を6サイクル、95℃で15秒、62℃で30秒、
72℃で30秒、80℃で30秒を40サイクル

Henry et al.,
2006 85)

nosZ2R CAKRTGCAKSGCRTGGCAGAA

nosZ
cladeⅡ

nosZ-II-F CTIGGICCIYTKCAYAC 95℃で1分間の初期変性に続き、95℃で15
秒、54℃で30秒、72℃で30秒、80℃で30秒
を50サイクル

Jones et al.,
2013 86)

nosZ-II-R GCIGARCARAAITCBGTRC

M = A or C; W = A or T; Y = C or T; S = C or G; R = A or G; K = G or T; H = A or C or T; V = A or C or G; B = C or G 
or T; I = Inosine（イノシン）
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3−2−6 菌叢解析のための DNA 抽出と定量方法 

無終端水路反応槽内の菌叢の平面分布を確認するため、2022 年 10 月 13 日と 2022 年 10

月 20 日に、活性汚泥の 16S rRNA 遺伝子のアンプリコン解析を行った。反応槽 B 地点と E

地点からバケツまたは柄杓を用いて反応槽混合液を 50 mL 採取し、室内実験室で遠心濃縮

した後に、上澄み液を廃棄した状態で−30 ℃で保存した。採取時間はいずれも 10 時頃の 1

号撹拌機稼働時とした。 

DNA 抽出には ISOIL for Beads Beating（株式会社ニッポンジーン）を使用し、製造元プロ

トコルに従って DNA を抽出した。抽出物の純度および濃度を超微量紫外可視分光光度計

（NanoDrop2000c、Thermo Scientific 社）を使用し、260 nm および 280 nm での吸光度に基づ

いて評価した。 

抽出した DNA を鋳型として、既往研究と同様に 2−Step Tailed−PCR によりアンプリコン

ライブラリーを調製した 87)。1st PCR は、真正細菌 16S rRNA 遺伝子の V4 領域に特異的な

プ ラ イ マ ー （ 515F−806R プ ラ イ マ ー セ ッ ト ： 5 ’ −GTGCCAGCMGCCGCGGTA−3 ’ 、 5 ’

−GGACTACHVGGGTWTCTAAT−3’）を使用して実行した 88)。使用したポリメラーゼは Ex 

Taq（タカラバイオ株式会社）と dNTPs であり、組成は Ex Taq 付属のマニュアルに従って

決定し、反応液の総量を 10 μL とした。PCR 反応は PCR サーマルサイクラー（Simpli Amp 

Thermal Cycler、Thermo Scientific 社）を使用し、94 ℃で 5 分間の初期変性に続き、94 ℃で

30 秒間の変性、55 ℃で 30 秒間のアニーリング、72 ℃で 30 秒間の伸長を 25 サイクル行

い、最後に 72 ℃で 7 分間の最終伸長とした。1st PCR 産物は AMpure XP（Beckman Coulter

社）で精製し、MiSeq（Illumina 社）のアダプター配列を連結した 2nd PCR のテンプレート

として使用した。2nd PCR は 94 ℃で 5 分間の初期変性に続き、94 ℃で 30 秒間の変性、

55 ℃で 30 秒間のアニーリング、72 ℃で 30 秒間の伸長を 8 サイクル行い、最後に 72 ℃で

7 分間の最終伸長とした。2nd PCR 産物は AMpure XP（Beckman Coulter 社）で再度精製し

た。 

調整したライブラリは、秋田県立大学バイオテクノロジーセンターの MiSeq を使用して

シーケンスするとともに、Claident v0.9（https://www.claident.org）により、97 %の配列同一

性にもとづいた運用分類単位（Operational taxonomic unit：OTU）に分割された。また、属レ

ベルでの硝化菌 73), 89)と脱窒菌 50), 90-93)は、既往の論文中に記載されていた細菌を評価した。

さらに、各α多様性指数の解析には、R 4.2.1（オープンソースフリーソフトウェア）の vegan

パッケージ 94)を使用した。
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第３節 結果と考察 

 

3−3−1 DN2O 分析方法の精度 

表３−５に DN2O 分析方法の精度確認試験結果を示す。これより、いずれも DN2O 濃度

の実測値と理論値に誤差が生じ、相対誤差は−3.9 %から+8.0 %であった。また、平均相対誤

差は 3.2 %であった。この原因としてはシリンジ内にサンプルを移動する際のガス化、液部

とヘッドスペース部の濃度の不均衡、シリンジ内へのサンプル封入時における大気ガスの

混入、などが挙げられる。したがって、現場作業時においても同様に、3 %程度の誤差が内

在していたと考えられる。

表３−５ DN2O 分析方法の精度確認試験結果 

試験実施者 水温 DN2O（mgN L−1） （%）

ID ℃ 実測値 理論値 絶対誤差 a 相対誤差 b

K

17.9 1.275 1.300 −0.025 −1.9

17.9 1.310 1.300 +0.009 +0.7

17.9 1.346 1.300 +0.046 +3.6

18.1 1.293 1.291 +0.002 +0.2

18.1 1.305 1.291 +0.014 +1.1

T

17.9 1.362 1.300 +0.062 +4.7

18.4 1.335 1.277 +0.058 +4.6

18.5 1.375 1.272 +0.102 +8.0

18.3 1.375 1.282 +0.093 +7.3

18.2 1.344 1.286 +0.057 +4.5

M

18.1 1.282 1.291 −0.009 −0.7

17.8 1.275 1.305 −0.029 −2.3

17.3 1.342 1.329 +0.013 +1.0

17.3 1.380 1.329 +0.051 +3.8

17.4 1.272 1.324 −0.052 −3.9

平均相対誤差 3.2 % c

a 実測値−理論値
b 絶対誤差 / 理論値 ×100
c 相対誤差の絶対値の平均
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3−3−2 無終端水路反応槽における窒素動態と DN2O の関係 

図３−４に、2017 年 7 月 20 日と 2017 年 11 月 29 日の 1 号撹拌機稼働時と２号稼働時に

おける反応槽 6 地点の DO 濃度、表３−６に、両調査日の水処理状況と反応槽水質の一覧を

示す。これより、DO は一般的な無終端水路と同様に 21)、撹拌直後を最高値とした濃度勾配

を形成していたことが確認された（図３−４）。ただし、両調査日の DO 濃度を比較すると、

7 月の方が低い傾向にあった。酸素供給能力を示す撹拌機回転速度は同じ設定であったこと

から、DO 濃度が 7 月の方が低い傾向にあったのは、水温と MLVSS（表３−６）に関連し

た活性汚泥の酸素消費速度の増加によるものと考えられる。一般的な活性汚泥の呼吸活性

は 30 ℃から 35 ℃で最大となる傾向にあり 95)、Phelps の式で表される BOD の温度補正係

数は 1.065(T − 20)で与えられる（T = 水温）96)。Phelps の式の温度補正係数に本調査時の水温

を代入したところ、7 月 20 日の水温平均値：22.4 ℃では 1.16、11 月 29 日の水温平均値：

15.3℃では 0.74 と 7 月の方が約 1.6 倍高い値であった。また、MLVSS は活性汚泥量をあら

わす数値であり、活性汚泥量の増加が酸素消費量の増加につながったと推察された。 

次に、図３−５に各調査日の反応槽 6 地点における DOC 濃度、NH4
+濃度、NO2

−濃度、

NO3
−濃度を示す。これより、DOC 濃度は、7 月、11 月ともにいずれの撹拌機稼働時でも大

きな違いはみられなかった（図３−５（a）（e））。また、表３−６に示す反応槽水質に基

づいて DOC の除去率を算出したところ、7 月が 1 号撹拌機稼働時：89 %、2 号撹拌機稼働

時：88 %、11 月は 1 号撹拌機稼働時：90 %、2 号撹拌機稼働時：89 %と試算され、有機物

の除去能力は同程度に高いことが確認された。以上より、反応槽内に流入した易分解性有機

物 97)は瞬時に希釈されつつも、有機物酸化もしくは脱窒反応により除去されていたと考え

られる。なお、表３−１の大曲処理センター水処理実績より、3 系反応槽の CODMn と BOD

の除去率はいずれも 75 %以上の高い除去率を有していることが確認された（最初沈殿池流

出水質と 3 系最終沈殿池流出水質にて算出）。 

NH4
+濃度は、7 月の 2 号撹拌機稼働時において、流入地点近傍（A 地点）が他の地点より

も高濃度になる場合があったが（図３−５（f））、1 号撹拌機稼働時は概ね均一な値であっ

た（図３−５（b））。また、NO2
−濃度はいずれの撹拌条件でも概ね均一な値であり（図３

−５（c）（g））、NO3
−は低濃度でやや特長がみえづらいものの、濃度域としては同様であ

った（図３−５（d）（h））。反応槽への流入ゲートは水面より上に設置されているため、

7 月の 2 号撹拌機稼働時は、流入した高濃度の NH4
+が縦方向に撹拌されず（流入地点の 1

号撹拌機は停止中）、A 地点で採取した活性汚泥混合液が他地点と比べて高濃度になったと

推察された。 

NH4
+の除去率を表３−６に示す反応槽水質に基づいて算出したところ、7 月が 1 号稼働時

で 50 %、2 号稼働時で 37 %、11 月は 1 号稼働時で 97 %、2 号稼働時で 91 %と試算され、

調査日による NH4
+酸化能力の違いがみられた。なお、表３−１の大曲処理センター水処理

実績より、NH4
+の除去率は 56 %から 84 %であった（処理場流入水と 3 系最終沈殿池流出水

にて算出）。そのため、2017 年 11 月は特に NH4 酸化能力が高かったと考えられる。既往の

研究では、DO 増加にともなうアンモニア酸化細菌増殖速度 98)、硝化効率 99)の増加が報告さ

れており、本研究でも DO が高濃度であった 11 月（図３−４、表３−６）の NH4
+酸化活性

が高く、NH4
+酸化に有利な状況であったと推察された。一方で、NH4

+酸化速度が水温上昇

とともに高まるという報告もあるが 100)、本調査時の水温は 7 月の方が高かったことから（表
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３−６）、アンモニア酸化細菌の活性は水温よりも DO 濃度に強く影響を受けていたと推察

された。 

NO2
−濃度は、11 月の 1 号撹拌機稼働時が高い値であった（表３−６、図３−５（c）（g））。

これは、11 月の 1 号撹拌機稼働時における脱窒活性の低下を示すものと考えられる。既往

研究では、酸素の存在 101), 102)、水温の低下 66)、有機物の利用制限 103)が脱窒活性を低下させ

ることを報告している。7 月よりも高 DO 濃度、低水温であった 11 月は、脱窒活性が低下

する条件下にあったとともに、流入地点付近の DO 濃度が高い（図３−４）1 号撹拌機稼働

時は、好気的な有機物酸化が促進し 56)、脱窒に利用する有機物が制限されていたと推察さ

れた。 

最後に、図３−６に各調査日の反応槽 6 地点における DN2O 濃度を示す。これより、7 月

はいずれの撹拌条件においても流入濃度（G 地点）と同程度に低く、概ね均一であった。一

方で、11 月はいずれもの撹拌条件でも流入濃度より高い傾向にあり、平面空間的な濃度勾

配がみられた。1 号撹拌機稼働時は、A 地点から F 地点まで増加し、最高値が 247.9 μgN L−1

であった。2 号稼働時は、全ての地点における DN2O 濃度が 1 号稼働時よりも低く、A 地点

が 135.7 μgN L−1 の最高値で、流下方向に減少していった。特に変化量が大きい 2 号稼働時

の F 地点から A 地点は、流入負荷の影響で生物学的な N2O 生成が促進されていたと推察さ

れた。ただし、本研究では各地点のサンプリング時に数分のタイムラグがあったとともに、

前項に記述したように人為的な分析誤差が内在する。そのため、詳細な平面変動解析にはセ

ンサーを使用した連続測定データが必要と考えられる。本無終端水路の連続測定による平

面的 DN2O 濃度変動の解析結果は、第４章に示す。 

DN2O が高濃度であった 11 月の 1 号撹拌機稼働時は（表３−６、図３−６）、NO2
−も高濃

度であった（表３−６、図３−５（c）（g））。複数の既往研究において NO2
−が硝化菌脱窒

と従属栄養細菌脱窒経路の N2O 生成に関与する重要な物質であることが報告されており 14), 

18), 41), 42)、本研究でも同様の結果となった。また、N2O の還元活性は NO2
−と同様に、酸素の

存在 101), 102)、低水温 66)、有機物の利用制限 103)の影響を受ける。そのため、11 月の 1 号撹拌

機稼働時は NO2
−と同様に DN2O が蓄積しやすい状況であったと考えられる。なお、N2O 還

元活性は酸素、水温、有機物のいずれも、NO2
−よりも影響を受けやすいことが報告されて

いる 66), 101-103)。 

以上より、本研究対象の無終端水路反応槽では、水温と MLVSS に起因した生物学的な酸

素消費速度の影響で、DO 濃度が 11 月調査時に高くなり、NH4
+酸化が促進、脱窒が抑制さ

れた。また、DN2O 濃度は NO2
−濃度との関連がみられ、11 月の 1 号撹拌機稼働時に高濃度

となった。一方で、11 月の 2 号撹拌機稼働時は、1 号撹拌機稼働時よりも、NO2
−と DN2O が

低濃度となる傾向を示した。これは、Sun ら 56)の、流入と撹拌の位置関係で N2O 排出を抑

制できるというパイロットスケール無終端水路の研究結果が、フルスケール無終端水路反

応槽でも同様であることを示唆するものと考えられる。なお、pH は 7 付近で安定しており、

調査日および撹拌条件による大きな違いはみられなかった（表３−６）。
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表３−６ 2017 年 7 月調査時および 11 月調査時の水処理状況と反応槽水質 
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図３−４ 2017 年 7 月 20 日および 11 月 29 日の反応槽 6 地点における DO 濃度 

（地点 A、B、C、D、E、F は図３−２参照のこと） 

単位 2017年7月20日 2017年11月29日

HRT a h 11.6 10.3

SRT a d 19.9 17.8

MLSS a mg L−1 2,500 2,100

MLVSS a mg L−1 2,300 1,900

反応槽
流入水

（G地点）

反応槽6地点の平均値 反応槽
流入水

（G地点）

反応槽6地点の平均値

1号稼働時 2号稼働時 1号稼働時 2号稼働時

水温 oC 22.7 22.1 22.6 15.4 15.2 15.4

pH ― 6.8 7.1 7.2 7.4 6.9 7.0

DOC mg L−1 55.9 6.2 6.6 46.4 4.7 5.2

NH4
+ mgN L−1 17.6 8.8 11.0 33.5 1.2 3.1

NO2
− mgN L−1 < 0.01 0.03 0.02 0.03 1.54 0.16

NO3
− mgN L−1 0.01 0.01 0.01 0.02 0.02 0.01

DN2O μgN L−1 1.1 0.9 0.6 2.4 191.6 39.9

DO mg L−1 ― 0.39 0.37 ― 0.66 0.51

a 処理場管理データ
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図３−５ 2017 年 7 月調査時および 11 月調査時の反応槽 6 地点における、1 号撹拌機

稼働時の（a）DOC 濃度（b）NH4
+濃度（c）NO2

−濃度（d）NO3
−濃度、2 号

撹拌機稼働時の（e）DOC 濃度（f）NH4
+濃度（g）NO2

−濃度（h）NO3
−濃度 

（地点 A、B、C、D、E、F は図３−２参照のこと） 

図３−６ 2017 年 7 月調査時および 11 月調査時の反応槽 6 地点における DN2O 濃度 

（7 月調査時には縦軸スケールの異なるグラフを表示、地点 A、B、C、D、

E、F は図３−２参照のこと） 
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3−3−3 機能遺伝子転写量と窒素動態および DN2O の関係 

図３−７に 2017 年 7 月 20 日と 2017 年 11 月 29 日の 1 号撹拌機稼働時と 2 号稼働時にお

ける反応槽 6 地点の窒素変換に関与する機能遺伝子の転写量を示す。既往の研究では、DO

濃度増加時の amoA mRNA 転写量の増加 45)、亜硝酸還元酵素の転写を制御するタンパク質

の酸素存在下での不活性化 104-107)、低酸素水環境での脱窒に関与する酵素転写量の増加 108)、

nosZ の転写を調節するタンパク質の酸素の存在下での不活化 104), 105)、などが報告されてい

ることから、DO 濃度が窒素変換の機能遺伝子転写に関与すると考えられる。一方で、本解

析結果では、いずれの機能遺伝子転写量も平面的な DO 濃度（図３−４）との関係性はみら

れなかった（図３−７）。無終端水路内では DO 濃度勾配が形成されているが、活性汚泥は

水路内の高 DO 濃度エリアと低 DO 濃度エリアを交互に通過するとともに十分に撹拌混合

されながら循環するため、平面的な関係性がみえづらくなったと考えられる。 

そこで、機能遺伝子転写量について反応槽全体での比較を行った（図３−８）。これより、

amoA mRNA の転写量を比較したところ、いずれの撹拌条件でも 11 月の方が高い傾向を示

した（1 号撹拌機稼働時：p = 0.07、2 号撹拌機稼働時：p = 0.06）。これらのデータは、11 月

の調査日におけるアンモニア酸化細菌の活性の高さを示唆しており、前項で示した NH4
+濃

度の関係性（7 月が高濃度で 11 月が低濃度）（表３−6、図３−５（b）（f））とも合致す

る結果であった。 

次に、nirS mRNA および nirK mRNA の転写量を比較した。なお、本解析における nirS 

mRNA および nirK mRNA は従属栄養細菌脱窒活性のみを反映している。nirS mRNA は 2 号

撹拌機稼働時に大きな差はみられなかったが（図３−８（b））、1 号撹拌機稼働時は 11 月

の方が低い傾向を示した（p = 0.05）（図３−８（a））。さらに、11 月の撹拌機別で比較する

と、1 号撹拌機稼働時が低い傾向を示した（p = 0.13）（図３−８）。nirK mRNA も同様な傾

向となり、1 号撹拌機稼働時は 11 月の方が低い傾向を示し（p = 0.11）（図３−８（a））、11

月の撹拌条件で比較すると 1 号撹拌機稼働時が低い傾向を示した（p = 0.60）（図３−８）。

これらのデータについても、前項の NO2
−濃度の関係性（11 月の 1 号撹拌機稼働時が高濃度）

（表３−６、図３−５（c）（g））と合致する結果であり、11 月の 1 号撹拌機稼働時にお

ける従属栄養細菌の NO2
−還元活性の低下を示唆するものと考えられる。 

最後に、clade I type nosZ mRNA および clade II type nosZ mRNA の転写量を比較した。な

お、clade II type は N2O との親和性が高く、N2O 還元反応により影響を与える可能性が言及

されている 109)。clade I type nosZ mRNA は大きな違いはみられなかった一方で、clade II type 

nosZ mRNA はいずれの撹拌条件でも 11 月の方が低い傾向を示した（1 号撹拌機稼働時：p = 

0.05、2 号撹拌機稼働時：p = 0.30）（図３−８）。また、11 月の clade II type nosZ mRNA につ

いて、撹拌条件で比較したところ、1 号撹拌機稼働時に低い傾向を示した（p = 0.29）（図３

−８）。これらの clade II type nosZ mRNA のデータは、前項の DN2O 濃度の関係性（11 月の

1 号撹拌機稼働時が高濃度）（表３−６、図３−６）と合致する結果であり、11 月の 1 号撹

拌機稼働時における従属栄養細菌の DN2O 還元活性の低下を示唆するものと考えられる。 

ここで、DN2O が高濃度であった 11 月の 1 号撹拌機稼働時は、nirS mRNA および nirK 

mRNA が他の条件と比較して低かったことから、従属栄養細菌脱窒経路が N2O 生成の主経

路ではなかったと推察された。さらに haoA mRNA 転写量はいずれの条件においても低い傾

向にあったことから、既往研究と同様に 45)ヒドロキシルアミン酸化経路での N2O 生成が限
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定的であったと考えられる。これより、高 DN2O 濃度時における N2O 生成の主経路は硝化

菌脱窒であり、N2O 還元活性の低下により DN2O が蓄積したと推察された。なお、既往研究

では DN2O 濃度と amoA mRNA および nirK mRNA 転写量の増加ピークの一致 45)、nosZ / 

(nirK + nirS ) mRNA で表される転写量の比と N2O 消費との関連 77)、nosZ mRNA 転写量と

N2O 減少速度の関連 78)が報告されているが、本研究では amoA mRNA 転写量が高く、clade 

II type nosZ mRNA の転写量が低いこと（図３−８）が DN2O の蓄積と関連していた（表３

−６、図３−６）。
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図３−７ 2017 年 7 月調査時および 11 月調査時の反応槽 6 地点における、1 号撹拌機

稼働時の（a）amoA（b）haoA（c）nirS（d）nirK（e）nosZ cladeⅠ（f）

nosZ cladenⅡ、2 号撹拌機稼働時の（g）amoA（h）haoA（i）nirS（j）nirK

（k）nosZ cladeⅠ（l）nosZ cladenⅡ mRNA 転写量 

（地点 A、B、C、D、E、F は図３−２参照のこと） 
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図３−８ 2017 年 7 月調査時および 11 月調査時の（a）1 号撹拌機稼働時（b）2 号撹

拌機稼働時における窒素変換に関与する機能遺伝子の転写量 

（上端と下端は最大値と最小値を示す） 
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3−3−4 無終端水路内における菌叢の偏り 

図３−９に 2022 年の 10 月 13 日および 10 月 20 日の無終端水路反応槽の B および E 地点

における門レベルでの細菌叢相対存在率を示す。これより、いずれの調査日においても、既

往研究と同様に Proteobacteria 門および Bacteroidetes 門が優占し 110), 111)、相対存在率は採取

地点での大きな違いがみられなった。また、属レベルでの脱窒菌も優占種およびその相対存

在率について大きな違いはみられなった（図３−１０）。属レベルでの硝化菌は相対存在率

が低く、既往研究と同様に特徴がみえづらい結果 110)であったが（図３−１１）、いずれの調

査日および調査地点においても優占種は同様であった。さらに、種数の推定量を表す ACE112)、

種の多様性（0 から 1 で示す）を表す Simpson 指数 113)のいずれも大きな違いはみられなか

った（表３−７）。以上より、無終端水路内では、押出し流れ形式の反応槽と同様に 50), 110)菌

叢の違いはほとんどないことが確認された。また、大曲処理センター無終端水路反応槽内で

は MLSS が均一化されていることも確認されていることから、水路内の微生物は混合され

て偏りがなく、窒素除去機構には影響を与えないことが推察された。

図３−９ 2022 年 10 月調査時の無終端水路反応槽 B、E 地点における門レベルでの

細菌叢相対存在率（地点 B、E は図３−２参照のこと） 
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図３−１１ 2022 年 10 月調査時の無終端水路反応槽 B、E 点における属レベルでの

硝化菌相対存在率（地点 B、E は図３−２参照のこと） 

図３−１０ 2022 年 10 月調査時の無終端水路反応槽 B、E 地点における属レベルでの

脱窒菌相対存在率（地点 B、E は図３−２参照のこと） 

表３−７ 2022 年 10 月調査時の無終端水路反応槽 B、E 地点における

α多様性指数（地点 B、E は図３−２参照のこと） 
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第４節 まとめ 

 

本章では、フルスケール無終端水路反応槽における N2O 生成機構を明らかにすることを

目的に、秋田県大仙市に位置する大曲処理センターにおいて 2017 年 7 月と 11 月に現場調

査を行った。具体的には、DN2O などの窒素化合物を含めた水質解析、硝化と脱窒に関与す

る機能遺伝子転写量解析を無終端水路内の複数地点で行った。さらに、2022 年 10 月に活性

汚泥の 16S rRNA 遺伝子のアンプリコン解析を行い、水路内の菌叢の偏りを確認した。 

その結果、11 月は無終端水路反応槽内の DO 濃度が高い傾向にあり、NH4
+濃度が低かっ

たことから、NH4
+酸化が促進していたことが確認された。一方で、NO2

−濃度と DN2O 濃度

は撹拌機の稼働条件で異なり、11 月の調査日で比較すると 1 号撹拌機稼働時に高く、2 号撹

拌機稼働時は低い値を示した。1 号撹拌機稼働時は、有機物負荷の高い排水の流入地点付近

が高 DO 低濃度となる条件であったため、流入有機物を電子供与体とした脱窒反応が停滞

したと推察された。この結果は、既往研究で言及された撹拌条件の最適化により、窒素除去

と N2O 抑制を同時に達成できることを示唆するものと考えられる。 

機能遺伝子転写量は、11 月はアンモニア酸化酵素をコードする amoA の mRNA 転写量が

多く、従属栄養細菌の亜硝酸還元酵素をコードする nirS、nirK、N2O 還元酵素をコードする

nosZ（clade II type）の各転写量は 11 月の 1 号撹拌機稼働時に低い傾向を示した。さらに、

ヒドロキシルアミン酸化酵素をコードする haoA mRNA 転写量はいずれの条件においても

低い傾向を示した。これより、本無終端水路反応槽では、主として硝化菌脱窒経路で N2O が

生成し、同時に従属栄養脱窒による N2O 還元が停滞することにより DN2O が高濃度で検出

されたと推察された。 

なお、2022 年の菌叢解析より、水路内の菌叢に偏りがみられなかったことから、地点ご

との窒素除去機構に微生物の影響が関与していないことが推察された。
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第４章 無終端水路反応槽における N2O 動態解析 
 

第１節 はじめに 

 

既往の研究では、フルスケール反応槽を対象とした N2O の連続モニタリング調査が複数

実施されており、押出し流れ式反応槽 9), 45), 46), 48-51)と回分式反応槽 9), 17), 52), 53)において N2O 排

出に時間変動が生じることが報告されている。また、1 年以上の長期連続モニタリング調査

では 46), 47), 114)、N2O 排出に季節的な変動があることも報告されている。そのため、フルスケ

ール反応槽の N2O 排出量を正確に捕捉するためには、長期かつ高頻度の測定が必要とされ

ている 16), 114)。一方で、既往のフルスケール無終端水路反応槽における N2O 排出解析として

は、非連続モニタリング調査や 15), 27)、前段に押し出し流れ式反応槽を備えた無終端水路 47)、

並列した無終端水路への間欠流入形式 54)、などのやや特殊な形式における連続モニタリン

グ調査に限られている（表１−４）。そのため、無終端水路反応槽の N2O 排出抑制に向けて、

長期調査や連続モニタリング調査による、N2O 排出動態解析データの蓄積が必要と考えら

れる。 

ここで、大気開放型反応槽における GN2O 排出量の測定方法について、曝気により酸素供

給を行っている場合は、第２章で使用したようなチャンバー（図２−３（a））を水面に浮

かべ、ストリッピングされたガスを捕捉する方法が広く用いられている 9), 51), 114)。一方で、

機械式撹拌により酸素供給を行っている場合は、撹拌機のフレーム構造の問題からチャン

バーの利用は難しく 37)、現状ではサンプリング技術が未確立である 115)。既往の研究では、

撹拌地点以外の水面からガス化速度を実測する方法 37), 38)、機械式撹拌付近のガスを採取す

る方法 15), 56)、二重境膜説 116)に基づくガス移動容量係数（KLa）を使用した方法 27)、以上の

方法が用いられているが、いずれも精度は不明である。 

以上に鑑み、本章では第３章と同様に大曲処理センターの 3 系無終端水路反応槽を対象

とし、DN2O 濃度の非連続モニタリング調査による 1 年以上の長期変動解析、センサーを使

用した約 1 カ月の経時変動解析を行った。なお、パイロットスケール無終端水路反応槽の研

究結果では、N2O 生成に DO 濃度 37)、SRT38)、MLSS40)、流入負荷 40)などが影響すると報告

しており、本研究でもこれらのパラメータとの関係性の解析を試みた。また、機械式撹拌に

おける GN2O 排出量の算出方法について、既往の知見 27), 37), 38)に基づいた検証を行った上で、

GN2O 排出と DN2O 排出を合算した総排出量の日変動解析を行った。さらに、既往の研究で

実施されている N2O の生成ポテンシャル試験 117)を本処理場でも実施し、活性汚泥の N2O 生

成能力の変化が実際の N2O 排出に与える影響についても評価した。
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第２節 方法 

 

4−2−1 調査方法 

本章で対象とした施設は第３章と同様に大曲処理センターの 3 系水処理工程である（図

３−１、図３−２）。反応槽における DN2O 濃度の長期変動および時空間的な DN2O 濃度の

経時変化を把握するため、長期非連続モニタリング調査と約 1 カ月の連続モニタリング調

査を行った。 

長期非連続モニタリング調査は、2017 年 5 月 10 日から 2017 年 11 月 29 日の 2 号撹拌機

稼働時、2018 年 9 月 4 日から 2019 年 3 月 26 日の 1 号撹拌機稼働時、以上 2 つの期間にお

いて、約 2 週間に 1 回の頻度で行った（表４−１）。 

調査では、バケツもしくは柄杓を使用して反応槽 C 地点もしくは E 地点の活性汚泥混合

液を採取し、その場で 0.45μm セルロース混合エステルメンブレンフィルター（SLHA025NB、

Merck 社）でろ過した。これを溶存態の水質分析用ろ過サンプルとし、イオンクロマトグラ

フ(10A−vp、島津製作所)を使用して NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度を分析した。 

さらに、活性汚泥混合液から DN2O 分析用サンプルも作製した。DN2O 分析用サンプルの

作製は、作業の都合上、上記した 2 つの期間で異なる方法を採用した。2017 年 5 月 10 日か

ら 2017 年 11 月 29 日は、第３章の 3−2−2 項に記載した方法で行った（(3−1)式）。2018 年 9

月 4 日から 2019 年 3 月 26 日は、調査地点において 60 mL プラスチックシリンジに反応槽

混合液と N2 ガスもしくは大気ガスを 25 mL ずつ封入し、1 分間混合撹拌して気液平衡状態

にさせた。その後、シリンジ内のヘッドスペースガス 15 mL を、別のシリンジを使用して

真空状態の 10 mL バイアル瓶に正圧となるよう封入し、これを DN2O 濃度分析用サンプル

とした。反応槽混合液中の DN2O 濃度算出式は(3−1)式と同様である。なお、いずれの方法

も既往研究を参考にしたものである 63), 80)。 

連続モニタリング調査は、DN2O 測定用コントローラー（N2O Wastewater Controller、

Unisense Environment 社）に、DN2O センサー（N2O Wastewater Sensor、Unisense Environment

社）を 2 本接続し、2019 年 10 月 22 日から 10 月 27 日に（停電により計測が中断した日を

除いた実質測定日数：5 日）、センサー検出部を反応槽 B 地点および E 地点に約 30 cm 浸漬

させ、水温とともに 10 秒間隔で計測を行った。その後、DN2O センサー1 本を継続して使用

し、11 月 29 日まで B 地点の計測を行った（停電により計測が中断した日を除いた実質測定

日数：5 日：38 日）。ここで、本研究では鉛直方向の DN2O 濃度勾配は測定していなかった

ものの、既往研究において、撹拌されている反応槽の鉛直方向の濃度勾配は生じないことが

報告されているとともに 118)、DN2O と溶解度が近い DO 濃度 119)は鉛直方向に勾配が生じな

いことをあらかじめ確認していたことから、対象反応槽では鉛直方向に DN2O 濃度勾配が

生じないと仮定した。なお、DN2O センサーの検出下限および上限濃度は、それぞれ 0.005 

mgN L−1 および 2.00 mgN L−1 であり、事前に製造元プロトコルに従って校正作業を行った。

また、調査期間中は定期的にセンサーの付着物の除去を行うとともに、3−2−3 項の DN2O 分

析方法の精度確認試験でも使用した既知 DN2O 濃度水において、測定精度の確認を行った。

さらに、DN2O 連続モニタリング期間中は、E 地点に設置されている DO 濃度測定計器にお

いて 1 時間ごとに正時に DO 濃度の計測を行った。
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表４−１ 長期非連続モニタリング調査の概要（地点 C、E は図３−２参照のこと） 

調査期間 調査回数 調査地点
調査時の

稼働撹拌機
分析項目

2017年5月10日−
2017年11月29日

21回
(約2週間に1回の頻度)

C 2号

NH4
+、NO2

−、
NO3

−、DN2O
2018年9月4日−
2019年3月26日

29回
(約2週間に1回の頻度)

E 1号
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4−2−2 N2O 排出量と排出係数の算出方法 

反応槽における GN2O 排出量は、撹拌地点のガス化量を撹拌地点以外のガス化量と同じ

とみなす方法（実測法）37), 38)と、N2O の KLa 値から算出する方法（KLa 法）27)の 2 つの方法

で算出し、比較と検討を行った。 

実測法では、はじめに反応槽水面からの N2O ガス化速度：RN2O と、DN2O 過飽和濃度の関

係を明らかにすることを目的に、2017 年 9 月 14 日と 2019 年 2 月 27 日に N2O ガス化速度

計測試験を行った（表４−２）。試験は、既往の研究 120)を参考にしたクローズドチャンバー

法により実施した。直径約 0.29 m、高さ約 0.6 m、開口面積 0.066 m2 の円柱型アクリル製ク

ローズドチャンバーをヘッドスペース部の有効高さが 0.54 m となるように活性汚泥混合液

水面に 10 分間固定し（図４−１）、その時間内に定期的にチャンバー内のガスサンプルとチ

ャンバー付近の活性汚泥混合液を採取した。ガスサンプルは、チャンバー上部に連結させた

シリコン製チューブ末端からプラスチックシリンジで採取した。採取時間直前にチューブ

内のガスをシリンジで 20 mL 程度採取して即座に破棄し、再度 15 mL 採取して真空状態の

10 mL バイアル瓶に正圧となるよう封入し、これを GN2O 濃度分析用サンプルとした。RN2O

は、水温に依存するシュミット数（SC）121)も考慮し、(4−1)式および(4−2)式に従い算出した。

なお、活性汚泥混合液からは、3−2−2 項に記載した方法で DN2O 分析用サンプルの作製し、

室内実験室で GN2O 濃度分析用サンプルとともに分析を行った。 

 

αS = 0.000165 × T 2 + 0.019628 × T + 0.541408 ········································ (4−1)式 

 

RN2O,20 = (VG,CC / ACC ) × (dCg / dt ) / αS ··················································· (4−2)式 

 

ここで、αS：SC に基づく水温の補正係数（20℃のときに 1）、T：反応槽水温（℃）、RN2O,20：

20 ℃での値に補正された反応槽水面からの N2O のガス化速度（μgN m−2 s−1）、VG,CC：クロ

ーズドチャンバー内のヘッドスペース容積（m3）、ACC：クローズドチャンバーの開口面積

（m2）、dCg / dt：クローズドチャンバー内の GN2O 濃度増加速度（ppm s−1）である。なお、

dCg / dt は、試験時の温度および 1 atm での μgN m−3 s−1 に単位変換して使用した。 

ガス化速度計測試験の結果から、DN2O 過飽和濃度と RN2O,20 の関係を表す係数（KN2O,20）

を算出し、センサー測定値から算出する各 DN2O 過飽和濃度を用いて一日当たりの GN2O 排

出量を算出した（(4−3)式） 

 

EGM = Σ (αS × KN2O,20 × SCLM × A ×MI ) ··················································· (4−3)式 

 

ここで、EGM：実測法による反応槽からの GN2O 排出量（kgN d−1）、KN2O,20：ガス化速度計

測試験結果から導いた係数（L m−2 s−1）、SCLM：DN2O 過飽和濃度（mgN L−1）、A：反応槽面

積（m2）、MI：DN2O センサーの測定間隔（s）である。なお、SCLM は DN2O センサーの実測

値から水温に依存する大気平衡濃度 28)を減じた値とするとともに、単位を kgN m−3 に変換

して使用した。また、撹拌機が稼働していない時間帯はガス交換が促進されないと考え、EGM

を計上しないこととし、DN2O センサーの測定間隔である 10（s）ごとの値の合算により、

一日あたりの EGK（kgN d−1）を算出した。 



 

54 

 

二重境膜説 116)に基づく KLa 法は、既往研究を参考に 119), 122), 123)、以下の(4−4)式、(4−5)式

で算出した。 

 

KLa,N2O = KLa,O2 × √𝐷𝑁2𝑂/𝐷𝑂2 ······································································· (4−4)式 

 

EGK =Σ (KLa,N2O×θ(T − 20) × R / RMAX × SCLM × α × MI × VR ) ··········· (4−5)式 

 

ここで、KLa,N2O：N2O の移動容量係数（s−1）、KLa,O2：酸素の移動容量係数（s−1）、DN2O：

浄水における 20 ℃の N2O 拡散係数（m2 s−1）、DO2：浄水における 20 ℃の酸素拡散係数（m2 

s−1）、EGK：KLa 法による反応槽からの GN2O 排出量（kgN d−1）、θ：KLa の温度補正係数、R：

撹拌機回転速度（min−1）、RMAX：KLa,O2 計測時の撹拌機の最高回転速度（min−1）、α：浄水と

活性汚泥混合液のガス移動速度比、MI：DN2O センサーの測定間隔（s）、VR：反応槽容積（m3）

である。なお、KLa,O2 は大曲処理センターの管理データ：3.65（h−1）を 3.65/60（s−1）に単

位変換して使用し、θ は 1.024 122), 123)、DN2O は 2.11 124)、DO2 は 2.01 124)、α は第５章に記載

するシミュレーションモデル（SUMO、Dynamita 社）のデフォルト値：0.9 を使用した。ま

た、EGM と同様に撹拌機が稼働していない時間帯は EGK を計上せず、DN2O センサーの測定

間隔である 10（s）ごとの値の合算により、一日あたりの EGK（kgN d−1）を算出した。 

反応槽からの一日の DN2O 排出量は(4−6)式により算出し、GN2O と DN2O の合計量を総

N2O 排出量とした（(4−7)式）。 

 

ED = Σ（CLM × W ） ········································································ (4−6)式 

 

ET = EG + ED ·················································································· (4−7)式 

 

ここで、ED：反応槽からの DN2O 排出量（kgN d−1）、CLM：センサーによる DN2O 濃度実

測値（mgN L−1）、W：1 時間あたりの処理水量（m3 h−1）、ET：反応槽からの総 N2O 排出量

（kgN d−1）、EG：EGM もしくは EGK いずれか一方の値（kgN d−1）である。なお、ED は 1 時間

ごとの値の合算により 1 日当たりの値を算出した。また、CLM は 1 時間当たりの平均値を使

用するとともに、単位を kgN m−3 に変換して使用した。 

本研究における N2O 排出係数は、溶存態無機窒素（DIN）除去量（(4−8)式）あたりの総

N2O 排出量とした（(4−9)式）。なお、DIN 除去量は、大曲処理センターの管理データ（流入

DIN 量と最終沈殿池流出 DIN 量）を使用するとともに、本章では各週の平均値を使用した。 

 

ΔDIN =（DINIn. – DINEf. ）× ΣW ··········································································· (4−8)式 

 

ET/ΔDIN = ET / ΔDIN × 100 ·································································· (4−9)式 

 

ここで、ΔDIN：DIN 除去量（kgN d−1）、DINIn.：流入 DIN 濃度（kgN m−3）、DINEf.：最終沈

殿池流出 DIN 濃度（kgN m−3）、ET/ΔDIN：反応槽からの N2O 排出量係数（%）である。 

さらに、他の処理場との比較のため、流入 TN 量あたりの GN2O 排出量で表す N2O 排出
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係数も算出した。ただし、大曲処理センターの通常の管理業務では TN 濃度は計測していな

いため、2016 年から 2022 年にかけて 14 回行われた通日試験の結果（n = 84）を流入 TN 濃

度の推定に利用し（図４−２）、(4−10)式により N2O 排出係数を算出した。したがって、こ

の排出係数は推定値として取扱った。 

 

EG/In.TN = EG /（（DINIn. × 0.79 + 15.47）× ΣW ） ····································· (4−10)式 

 

ここで、EG/In.TN：流入窒素量あたりの反応槽からの GN2O 排出量係数（%）である。

図４−１ N2O ガス化速度計測試験における（a）アクリル製クローズドチャンバー

（b）実施した反応槽水面 

表４−２ N2O ガス化速度計測試験の概要 

（地点 A、D、E、F は図３−２参照のこと） 

(a) (b)

調査日 調査地点
チャンバー内ガス

採取間隔 (s)
活性汚泥混合液

採取間隔 (s)

2017年9月14日 A、E、F 0、60、180、300、600 0、300、600

2019年2月27日 D、E、F 0、180、360、600 0、600
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図４−２ 2016 年から 2022 年に実施された通日試験での流入 DIN 濃度と

流入 TN 濃度の関係 
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4−2−3 N2O 生成ポテンシャルの試験方法 

N2O 生成ポテンシャル試験は既往の研究を参考に 117)、2019 年 11 月 11 日、2019 年 11 月

18 日、2019 年 11 月 22 日に行った。試験当日に大曲処理センターの 3 系反応槽混合液を採

取し、室内実験室に置いて遠心分離機（CR21N、エッペンドルフ・ハイマック・テクノロジ

ーズ株式会社）に 5,000 rpm で 7 分間供した後、上澄み液を 20 ℃の BOD 測定用の希釈水
71)（N 成分を除く）に置換した。この希釈水は表４−３に示す 4 つの試薬（A 液、B 液、C

液、D 液）を 1 L の蒸留水に 1 mL ずつ滴下して作製した。さらに、pH を 6.8 から 7.2 とな

るように 1 M の HCl または 1 M の NaOH で調整し、これを試験水として以下の試験を行っ

た。なお、希釈水に置換した直後の試験水の DIN 成分が、イオンクロマトグラフ分析によ

る検出限界以下（NH4
+：< 0.1 mgN L−1、NO2

−：< 0.01 mgN L−1、NO3
−：< 0.01 mgN L−1）であ

ったことを確認している。 

図４−３に示す通り、あらかじめ 20 ℃に設定した恒温水槽に 1 L 容器を設置し、800 mL

の試験水を注いだ。図４−４は、試験装置一式である。試験水は、窒素と空気の混合ガスを

3 L min−1 で連続曝気しつつ、DO 濃度が 1.0 mg L−1 となるように、窒素と空気の流量比を手

動で制御した。なお、DO 濃度制御値の 1.0 mg L−1 は、第３章で N2O 生成の主経路とされた

硝化菌脱窒の活性化を狙った数値である 35-37)。DO 濃度が安定した後、混合ガスのガスサン

プルを 15 mL 採取し、真空状態の 10 mL バイアル瓶に正圧となるよう封入し GN2O 濃度分

析用サンプルとした。次に、基質濃度調整用の試薬として、NH4Cl と KNO2 試薬を添加し、

添加後の 1 分、2 分、5 分、10 分、20 分、30 分経過時に各容器に一箇所設けたガス排出口

からガスサンプルを 15 mL 採取した。この際の試験水の初期濃度は NH4
+：20 mgN L−1、NO2

−：

5 mgN L−1 である。採取したガスサンプルは真空状態の 10 mL バイアル瓶に正圧となるよう

封入し、これを GN2O 濃度分析用サンプルとした。さらに、試験終了時（試薬添加 30 分後）

に試験水を 5 mL 採取し、0.45μm セルロース混合エステルメンブレンフィルター

（SLHA025NB、Merck 社）でろ過した DIN 濃度分析用サンプルを作製した。なお、既往研

究では試験中に曝気を行わず、試験終了後のみ N2O 濃度を計測する方法を採用したが 117)、

本研究では、試験中の DO 濃度の維持と N2O 濃度変化の把握を目的に、試験中も曝気を行

うストリッピング式を採用した。 

N2O 濃度の分析には、第３章と同条件の ECD ガスクロマトグラフ（GC−14B、島津製作

所）を使用した。水温および DO 濃度測定は、ポータブル DO 濃度センサー（HQ30d、Hach

社）、pH 測定はポータブル pH センサー（HM−30P、東亜ディーケーケー株式会社）、NH4
+、

NO2
−、NO3

−濃度の分析はイオンクロマトグラフ（10A−vp、島津製作所）を使用した。

A液：緩衝液

K2HPO4 21.75 g L-1

KH2PO4 8.5 g L-1

Na2HPO4・12H2O 44.6 g L-1

B液：硫酸マグネシウム溶液 MgSO4・7H2O 22.5 g L-1

C液：塩化カルシウム溶液 CaCl2 27.5 g L-1

D液：塩化鉄（Ⅲ）六水和物 FeCl2・6H2O 0.25 g L-1

表４−３ N2O 生成ポテンシャル試験の希釈水作製時に使用した試薬 
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C
N2 Air3 L min-1

恒温水槽 20℃

試験水
800 mL

ガス採取

DOセンサー

ガス排出口

C

C

DO=1.0 mg L-1 になるように調節

固定

図４−３ N2O 生成ポテンシャル試験装置の構成 

図４−４ N2O 生成ポテンシャル試験装置一式（ボンベを除く） 
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4−2−4 N2O 生成ポテンシャルの解析方法 

N2O 生成ポテンシャルは好気条件での活性汚泥が有する N2O の最大生成能力と定義し、

以下の(4−11)式により算出した。本試験での N2O 生成ポテンシャルは、N2O 濃度最大値から

試薬添加前の曝気ガス中の N2O 濃度を減じた値に 1 時間あたりの曝気流量を乗じ、活性汚

泥量としての MLVSS で除した値とした。 

 

N2OPP = (CG,MAX − CG,STR) × FN2OPP /(MLVSS × VL,N2OPP) ······················ (4−11)式 

 

ここで、N2OPP：N2O 生成ポテンシャル（gN gVSS−1 h−1）、CG,MAX：N2O 生成ポテンシャ

ル試験中の最大 GN2O 濃度（ppm）、CG,STR：試薬添加前の混合ガスの GN2O 濃度（ppm）、

FN2OPP：N2O 生成ポテンシャル試験中の曝気速度（L min−1）、MLVSS：活性汚泥浮遊物質の

強熱減量（活性汚泥量として使用）（gVSS m−3）、VL, N2OPP：N2O 生成ポテンシャル試験サン

プル量（m3）である。なお、CG,MAX および CG,STR は試験時の温度および 1 atm での gN L−1 に

単位変換して使用した。また、FN2OPP は単位を L h−1 に変換して使用した。



 

60 

 

第３節 結果と考察 

 

4−3−1 DN2O 濃度の長期変動 

図４−５に長期非連続モニタリング調査における DN2O 濃度をはじめとした各取得デー

タの変動グラフを示す。なお、DN2O、NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度は、2017 年調査時は 2 号撹拌

機稼働時に、2018 年および 2019 年調査時は 1 号撹拌機稼働時に取得したデータである。ま

た、水温、pH、MLVSS は大曲処理センターの管理データであり、SRT は反応槽中の MLSS

量から余剰汚泥量と処理水中の SS 量を合算した値を除した数値である。さらに外気温はア

メダスによる大曲の気象観測所データの日平均値である。 

これより、DN2O 濃度は第３章における 2017 年調査時と同様に、1 号撹拌機稼働時に高濃

度となる傾向にあり、大きな変動もみられた。また、DN2O 濃度は NH4
+濃度と有意な負の相

関関係が（R2 = 0.38、p < 0.01）（図４−６（a））、NO2
−濃度と有意な正の相関関係が（R2 = 

0.66、p < 0.01）（図４−６（b））みられた。この結果も第３章と同様な傾向であり、NH4
+

酸化が促進する中で NO2
−が蓄積したことが DN2O 生成に関連したと考えられた。 

水温は気温に連動して増減し、調査期間中では 11.6 ℃から 22.8 ℃を測定した。また、1

号撹拌機稼働時に取得したデータにおいて、水温と DN2O 濃度は負の相関関係を示し（R2 = 

0.09、p = 0.11）（図４−７（a））、第３章と同様な傾向であることが確認された。 

SRT と MLVSS は連動する形で増減し（図４−５（d））、SRT および MLVSS と DN2O 濃

度はいずれも負の相関関係であった（図４−７（b）（c））。SRT の減少は、N2O 抑制に有

利な菌叢の形成を停滞させる可能性が報告されており 38)、本研究でも同様であったと推察

された。MLVSS は活性汚泥量を示す指標であり、上記の N2O 抑制に寄与する細菌量が減少

することで、DN2O 濃度と負の相関関係が生じた 40)と推察された。また、3−3−2 項で考察し

た通り、活性汚泥量が減少することは、反応槽全体の酸素消費速度の減少につながり、DO

濃度の増加による DN2O 濃度の増加を引き起こしたと推察された。なお、pH は 6.8 付近で

安定していたことから、既往研究で報告されている通り、N2O 生成に対する影響は低かった

と考えられた 41)。 

これより、長期的な非連続モニタリング調査結果において、無終端水路反応槽では NO2
−

濃度と関連した DN2O 濃度の変動がみられ、水温、SRT、MVLSS と負の相関関係が示され

た。ただし、水温、SRT、MLVSS のパラメータは DN2O 濃度と統計的な有意性はなく、決

定係数も低かったため、季節的な DN2O 濃度の変動を十分に説明することはできなかった。
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図４−５ 長期非連続モニタリング調査における（a）DN2O 濃度（b）NH4
+、NO2

−、

NO3
−濃度（c）水温、気温、pH（d）SRT、MLVSS の変動 
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図４−６ 長期非連続モニタリング調査時の（a）NH4
+濃度（b）NO2

−濃度と

DN2O 濃度の関係 

図４−７ 長期非連続モニタリング調査時の 1 号撹拌機稼働時における（a）水温

（b）SRT（c）MLVSS と DN2O 濃度の相関 
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4−3−2 水路内の DN2O 濃度勾配 

図４−８に、反応槽内の 2 地点（B 地点と E 地点）での DN2O 連続モニタリング時におけ

る、代表的な DN2O 濃度経時変化として、2019 年 10 月 23 日の測定データを示す。E 地点

の DO 濃度計器は、1 号撹拌機が稼働している時間帯のほとんどで 0 mg を計測し、2 号撹

拌機が稼働している場合は 0.2 mg L−1 から 2.0 mg L−1 を計測した。これは、稼働撹拌機と DO

濃度計器の位置関係によるものであり（図４−８（a））、本調査期間において無酸素エリア

をともなう DO 濃度勾配が形成されていたことを意味する。 

これより、撹拌機稼働時における 2 つの DN2O センサー測定値はほぼ一致していた。一方

で、撹拌機の停止時は 5:45 や 11:45 付近のように一時的に DN2O が高濃度になる場合があ

り、この時のセンサー測定値はわずかに流入側の方が高濃度であった。この傾向は本調査期

間において同様であった。 

第３章における 2017 年の調査では、撹拌時に反応槽内において DN2O 濃度勾配が生じる

場合があり（図３−６）、その主要因は流入地点近傍における生物反応の促進と考察された。

ただし、2017 年調査では、サンプリング時に数分のタイムラグがあったことを考慮すると、

流入地点で高濃度になる可能性もあるが、リアルタイムで計測を行っているセンサー値の

方が信頼性が高く、無終端水路反応槽内の DN2O 濃度の平面分布は撹拌によって概ね均一

化されていたと考えられた。一方で、撹拌機の停止時は流入側の DN2O 濃度がわずかに高く

なる傾向にあった。その要因は上述したメカニズムによるものであり、撹拌機の停止時は反

応槽内の DN2O は完全に混合されず、流入地点側に設置したセンサーがわずかに高い値を

計測したと考えられる。 

以上より、N2O 排出量および排出係数の算出時は、無終端水路反応槽における DN2O 濃度

が均一であったと仮定し、(4−3)式、(4−5)式、(4−6)式の DN2O 濃度および DN2O 過飽和濃度

には B 地点のセンサー測定値を使用した。
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図４−８ DN2O センサーを 2 本使用した連続モニタリング調査時の（a）各種センサー

設置地点（b）10 月 23 日における DN2O 濃度経時変化 
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4−3−3 DN2O 濃度の経時変化 

図４−９に 2019 年の連続モニタリング調査期間における、DN2O 濃度の代表的な経時変

化として、N2O 生成ポテンシャル試験実施日（11 月 11 日、11 月 18 日、11 月 22 日）のデ

ータを示す。なお、流入 BOD 負荷推定値は、大曲処理センターで年 4 回行っている通日試

験の 2019 年度と 2020 年度の平均値（図４−１０）より算出した値である。具体的には、通

日試験の BOD 平均値を基にして、23 時から翌日 3 時を 153 mg L−1、3 時から 7 時を 124 mg 

L−1、7 時から 11 時を 130 mg L−1、11 時から 15 時を 193 mg L−1、15 時から 19 時を 194 mg 

L−1、19 時から 23 時を 158 mg L−1 と仮定し、それらの値に流入量を乗じて算出した。 

流入量は朝方（3 時から 9 時頃）に低下する傾向にあり、この時間帯の 2 号撹拌機稼働時

は DO 濃度が増加する傾向にあった（図４−９）。ここで、大曲処理センターでは流入有機

物濃度の連続モニタリングは行っていないものの、年に 4 回実施している通日試験結果で

は、有機物指標としての BOD および CODMn が朝方の 5 時や 9 時に低濃度となる流入量と

同様な傾向がみられた（図４−１０）。これより、基本的に流入有機物負荷は流入量と同じ

傾向で変動すると考えらえれる。一方で、本調査期間における撹拌機の回転速度は固定され

ており、酸素供給能力は一定であった。すなわち、流入有機物負荷が経時的に変動したのに

対し、酸素供給量が固定されていたため、両者の関係性の変化が反応槽中の DO 濃度変動に

影響したと推察された。 

撹拌機稼働時の DN2O 濃度は、流入量が低下する傾向にある朝方を中心とした午前中に

増加する傾向にあった。前述した通り、流入量の低下時に DO の増加みられたことから、第

３章で考察した通り、NH4
+酸化の促進と NO2

−の蓄積に関連した DN2O 濃度の増加を引き起

こしたと推察された。さらに、第１章に記載したとおり、有機物は電子供与体として従属栄

養細菌の N2 までの完全脱窒を促進する 18)。したがって、有機物指標としての BOD 負荷の

低下が N2O 還元を停滞させ、DN2O 濃度が増加したと推察された。ただし、必ずしも流入量

と DN2O 濃度の増加が関連するわけではなく、11 月 18 日の 4:00 から 5:30 頃（図４−９

（c））のように、流入量が低下した時間帯に DN2O 濃度増加がみられない場合や、11 月 22

日の 9:00 から 11:30 頃（図４−９（e））のように、流入量が低下していない時間帯に DN2O

濃度増加がみられた場合があった。現時点では、これらの時間帯は流入量と有機物負荷が連

動していなかった可能性が推察された。 

撹拌機が 2 台停止している時間帯は、撹拌機が稼働している時間帯に比べて DN2O 濃度

増減の傾きが大きい傾向にあった（11 月 11 日の 5:30 から 6:00（図４−９（a））、11 月 18

日の 11:30 から 12:00（図４−９（c））、11 月 22 日の 11:30 から 12:00（図４−９（e）な

ど）。2 台停止期間は撹拌機の酸素供給能力が無くなることから、反応槽内全面に無酸素エ

リアが形成されていたと考えられる。第１章に記載した通り、N2O 生成の主経路が DO 濃度

によって異なることをふまえると、撹拌機稼働中は NH2OH 酸化、硝化菌脱窒、従属栄養細

菌脱窒経路による N2O 生成が複合的に進行していたと推察される。一方で、撹拌機の 2 台

停止期間は無酸素状態となるため、従属栄養細菌脱窒経路の N2O 生成および脱窒が促進し

ていたと考えられる。これらの N2O 生成経路の変化が濃度増減の傾きに影響したと推察さ

れた。
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図４−９ N2O 生成ポテンシャル試験実施日の実処理場の DN2O 濃度経時変化（（a）

2019 年 11 月 11 日（c）2019 年 11 月 11 日（e）2019 年 11 月 22 日）、3 系

反応槽流入量および流入 BOD 負荷推定値の経時変化（（b）2019 年 11 月 11

日（d）2019 年 11 月 11 日（f）2019 年 11 月 22 日） 

（地点 B、E は図４−８（a）参照のこと） 
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図４−１０ 2019 年度と 2020 年度の大曲処理センター通日試験における反応槽流入

BOD および CODMn 濃度 

（エラーバーは標準偏差を示す） 
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4−3−4 機械式撹拌における GN2O 排出量の算出方法に関する考察 

既往の研究では、大気開放された機械式撹拌由来の GN2O 排出量の計上方法について、撹

拌地点以外の水面からガス化速度を実測する方法 37), 38)と機械式撹拌付近のガスを採取する

方法 15), 56)の 2 つの実測方法が報告されている。一方で、二重境膜説 116)に基づいて、酸素の

KLa から N2O の KLa を補正算出し、GN2O 排出量を算出した事例も報告されている 27)。な

お、この KLa を用いた算出方法はシミュレーションモデルにも広く使用されている方法で

ある 119), 122), 125)。この中で、機械式撹拌付近のガスを採取する方法は、大曲処理センターの

撹拌付近がコンクリート打設面で完全に覆われていることから（図４−１１）検証が難しい

と判断し、撹拌地点以外の水面からガス化速度を実測する方法（実測法）と KLa を用いて算

出する方法（KLa 法）での算出を行い、両者の比較を行った。 

はじめに、実測法のためのガス化速度試験結果を図４−１２に示す。初期 GN2O 濃度の違

いは反応槽水面付近の GN2O 濃度に起因するものと考えられる。これより、いずれの地点に

おいても時間経過にともなう有意な濃度増加がみられた（いずれも R2 > 0.96、p < 0.01）。一

方で、ガス化速度：RN2O は流体の動粘度と拡散係数の比で表される SC および水面乱流に影

響を受けることが報告されている 121)。各調査日の反応槽内の流速は概ね同じであり、水面

乱流に大きな違いはなかったと考えられるが、SC は水温に依存するため、各調査日で違い

が生じた可能性がある。そこで、本章では RN2O を SC
−1/2 に比例する 121)として補正した。図

４−１３に各試験における 20 ℃の値に補正された RN2O,20（μgN m−2 s−1）と DN2O 過飽和濃

度平均値（μgN L−1）の関係を示す。これより、R2 = 0.97、p < 0.01 の有意な正の相関がみら

れ、回帰式の傾き：KN2O,20 は 0.116（L m−2 s−1）で与えられた。したがって、実測法ではこの

KN2O,20 = 0.116（L m−2 s−1）を用いて(4−3)式により GN2O 排出量：EGM を算出した。 

図４−１４に実測法と KLa 法で算出した各 N2O 排出量の箱ひげ図を示す。これより KLa

法による GN2O 排出量：EGK が実測法による GN2O 排出量：EGM と比較して中央値で 10 倍以

上高くなり、DN2O 排出量：ED と合わせた総 N2O 排出量：ET も同程度に異なった。実測法

では、撹拌由来とそれ以外の地点のガス排出量が同一とみなされるため、事実上、撹拌由来

のガス化は考慮されていないものとなる。しかし、撹拌により DO 濃度が増加することをふ

まえると、撹拌機付近で活発なガス交換が行われていることは明らかであり、実測法は過小

評価である可能性が高いと考えられた。一方で、KLa 法に関してはガス吸収とストリッピン

グの対称性、浸透理論の係数、浄水から汚水への変換といった点で補正が必要なことが言及

されている 122)。すなわち、いずれの方法でも実排出量との誤差を含んでいると考えられる

が、実測法では撹拌機由来の排出がほぼ考慮されていないため、より誤差が大きいと考えら

れた。なお、KLa において、DN2O 排出量が総 N2O 排出量に占める割合は平均で 2.7 %であ

り、第２章の疑似嫌気好気法の 18.2 ％よりも低い数値であった。これは、無終端水路反応

槽の水理学的滞留時間（HRT）が長く、滞留時に何度も撹拌地点を通過することで、ガス化

する割合が高くなったと推察された。 

以上より、本研究では、両者を比較して誤差が少ないと考えられる KLa 法を採用し、(4−4)

式および(4−5)式で GN2O 排出量を算出することとした。ただし、KLa 法に関する上記の課

題は今後明らかにする必要があると考えられる。具体的には、ラボスケールでの既知 DN2O

濃度水におけるガス化速度の検証、フルカバーされたフルスケールプラントでの溶存態と

ガス態の関係解析などにより、最適な算出式の導出が期待される。なお、曝気にて酸素供給
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を行う反応槽でも KLa 法を使用した事例があり、補正を行うことで正確な算出が可能であ

ると報告されている 70)。これより、機械式撹拌においても補正をともなった KLa 法を行う

ことで、正確な値を算出できると考えられる。

図４−１２ N2O ガス化速度計測試験における（a）2017 年 9 月 14 日（b）2019 年

2 月 27 日のクローズドチャンバー内の GN2O 濃度経時変化 

（地点 A、D、E、F は図４−８（a）参照のこと） 

図４−１１ 無終端水路における縦軸型撹拌機がコンクリート打設面で

覆われている様子 
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図４−１４ 大曲処理センター無終端水路反応槽の（a）実測法（b）KLa 法における

N2O 排出量の算出結果 

（上端と下端は最大値と最小値を示す） 

図４−１３ N2O ガス化速度計測試験における 20 ℃の値に補正された N2O の

ガス化速度：RN2O,20 と DN2O 過飽和濃度平均値の関係 
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4−3−5 N2O 排出量および排出係数の経日変動とその要因に関する考察 

図４−１５に、連続モニタリング調査期間における GN2O 排出量：EG と DN2O：排出量：

ED を合算した総 N2O 排出量：ET をはじめとした各取得データの経日変化を示す。EG は前項

で検討した KLa 法により算出した（(4−4)式、(4−5)式、(4−7)式）。また、大曲降水量はアメ

ダスによる大曲の気象観測所のデータであり、反応槽水温は DN2O センサーにより取得し

た水温の日平均値である。さらに、反応槽への流入 NH4
+濃度および CODMn 濃度、SRT、

MLVSS は大曲処理センターの管理データである。なお、10 月 24 日は停電により正確な

DN2O 濃度を取得できなかったため、ET、N2O 排出係数：ET/ΔDIN は計上しなかった。 

図４−１５（a）より、既往の調査事例と同様に、日単位での大きな ET の変化がみられた
9), 46), 114)。ET は KLa 法による DN2O 濃度から算出した値であることから、4−3−3 項で考察し

た有機物負荷および DO 濃度変動の影響による DN2O 濃度変動が、日単位での ET の変動に

影響を与えたと考えられる。一方で、DIN 除去率はいずれも 77 %から 94 %で比較的安定し

ており、高い窒素除去性能を有していたことが確認された。そのため、両者で算出される 

ET/ΔDIN は概ね ET と同じ傾向となった。 

次に、ET と統計的な有意性（p < 0.05）がみられた各取得データとの回帰分析結果を図４

−１６に示す。4−3−3 項の DN2O 濃度経時変化では、流入水量および有機物としての流入

BOD 負荷推定値が低い時間帯に DN2O 濃度が増加する傾向がみられたが（図４−９）、日単

位の ET は日単位の処理水量と有意な正の相関関係（R2 = 0.11、p = 0.04）（図４−１６（a））

となった。また、流入 CODMn 濃度とは有意な負の相関関係を示した（R2 = 0.24、p = 0.01）

（図４−１６（b））。ここで、大曲処理センターは分流式であるものの、降雨に関連する流

入水量の増加が以前から確認されており、本連続モニタリング期間においても降水量と 3 系

処理水量に有意な正の相関関係がみられた（R2 = 0.15、p = 0.02）（図４−１７（a））。さら

に、処理水量と流入 CODMn に負の相関関係がみられた（R2 = 0.13、p = 0.08）（図４−１７

（b））ことから、大曲処理センターでは、降雨の影響による処理水量の増加にともなって、

有機物が希釈されたと推察された。すなわち、流入水量と有機物濃度が必ずしも連動するわ

けではなく、降雨の影響で有機物濃度が低下することで N2O 還元が抑制され、ET の増加に

つながったと推察された。なお、4−3−3 項において、11 月 18 日の 9:00 から 11:30（図４−

９（c））、11 月 22 日の 9:00 から 11:30（図４−９（e））などの、流入量が低下していない

時間帯における DN2O 濃度の増加が確認されたが、上記の考察の通り、降雨の影響により

（図４−１５（b））有機物が希釈されて、N2O 還元が抑制されたと推察された。 

さらに、ET は SRT および MLVSS と有意な負の相関関係がみられ（R2 = 0.23、p = 0.01）

（R2 = 0.32、p < 0.01）（図４−１６（c）（d））、4−3−1 項での考察の通り、N2O 生成に関連

する細菌量が増減していたと推察された。なお、SRT および MLVSS も処理水量と有意な負

の相関がみられたが（R2 = 0.57、p < 0.01）（R2 = 0.26、p < 0.01）（図４−１７（c）（d））、

現場にて処理水量の増加にともなう HRT の減少と活性汚泥の流出が確認されていたことか

ら、それに起因した関係性であると考えられた。 

以上より、ET は日単位での DN2O 濃度変動に影響を受けて大きく変動し、その要因とし

ては、有機物負荷や DO 濃度の短時間での変動に加えて、有機物濃度、SRT、MLVSS の日

単位での変動も関係していることが示された。また、有機物濃度、SRT、MLVSS の変動は、

降雨にともなう処理水量の増加の影響が示唆された。 
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次に、図４−１８に 1 号撹拌機稼働時と２号撹拌機稼働時の ET を示す。これより、中央

値で比較すると 2 号稼働時の値が低く、第３章で述べた通り、流入地点を無酸素にする撹拌

方法の有用性が示唆される結果となった。一方で、1 号稼働時と 2 号稼働時に、統計的な有

意差はみられなかった。これは、図４−９（a）の 11 月 11 日 6:00 から 8:50 のように、2 号

機稼働時でも DN2O 濃度の増加がみられたためである。これらの時間帯は流入量が低く、流

入する電子供与体を利用した完全脱窒が促進されなかったと考えられた。また、11 月 18 日

の 12:00（４−９（c））および 11 月 11 日の 12:00（４−９（e））のように、2 号撹拌機が

稼働する前に DN2O が高濃度の状況が複数あったことも要因の一つと考えられる。 

最後に、既往の連続モニタリング調査（前段に押し出し流れ式反応槽を備えた無終端水 

路 47)、並列した無終端水路への間欠流入形式 54)）における N2O 排出係数の比較のため、反

応槽からの GN2O 排出量を流入窒素量で除した排出係数：EG/In.TN を(4−10)式より算出した。

また、EG/In.TN は、降雨の影響とみられる突発的な数値の増加の影響を極力排除するため、平

均値とともに中央値も算出した（表４−４）。その結果、本研究の平均値と中央値は、とも

に既往研究よりも高い数値であった。これは、本無終端水路における、N2O 排出対策を構築

する必要性が高いことを示すと考えられる。 
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図４−１５ 2019 年の連続モニタリング調査期間における（a）総 N2O 排出量：ET、N2O

排出係数：ET/ΔDIN、DIN 除去率（b）3 系処理水量、大曲降水量（c）反応槽

水温、流入 NH4
+濃度、流入 CODMn 濃度（d）SRT、MLVSS の経日変動（10

月 24 日の ET、ET/ΔDIN は停電により正確な DN2O 濃度を取得できなかった

ため欠損） 
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図４−１６ 2019 年の連続モニタリング調査期間における（a）3 系処理水量（b）流入

CODMn 濃度（c）SRT（d）MLVSS と総 N2O 排出量：ET との回帰分析結果 

図４−１７ 2019 年の連続モニタリング調査期間における（a）大曲降水量と 3 系処理

水量および 3 系処理水量と（b）流入 CODMn 濃度（c）SRT（d）MLVSS と

の回帰分析結果 
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図４−１８ 2019 年の連続モニタリング調査期間における稼働撹

拌機別の総 N2O 排出量：ET 

（上端と下端は最大値と最小値を示す） 

表４−４ 既往研究の連続モニタリング調査と本研究の 2019 年連続モニタリング

調査における無終端水路反応槽の N2O 排出係数：EG/In.TN の比較 
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2.8 Daelman et al. 2015 47)
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への交互流入形式

1.05 Chen et al. 2019 54)

楕円形無終端水路反応槽
平均値：6.7 a

中央値：5.2 a 本研究（2019年連続モニタリング調査）

a 推定TN濃度による算出
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4−3−6 N2O 生成ポテンシャルと N2O 排出量の比較 

図４−１９に各 N2O 生成ポテンシャル試験の GN2O 濃度経時変化データを示す。これよ

り、いずれの試験日においても GN2O は試薬添加後すぐに濃度が増加し、高止まりしつつも

徐々に低下する傾向にあった。GN2O 濃度が低下した要因は N2O の実質的な前駆体である

NO2
−の濃度低下と考えられ、試験終了時の濃度はいずれも 0.4 mgN L−1 以下であった。これ

より、活性汚泥が有する N2O の最大生成能力は試験時間中に計測されていたことが確認さ

れ、N2O 生成ポテンシャルの評価は、試験時間中の GN2O 濃度の最高値で行った。 

図４−２０に N2O 生成ポテンシャル試験を実施した日の実処理場の N2O 排出量：ET と

N2O 生成ポテンシャルの関係を示す。なお、N2O 排出量の値は N2O 生成ポテンシャルの単

位と同じものに変換した。これより、全ての計測日において ET よりも N2O 生成ポテンシャ

ルが高い値となった。これは実反応槽では N2O の最大限の生成能力を発揮させなったこと

を示唆する。また、N2O 生成ポテンシャルは N2O 排出量に比べて各試験日での変化が小さ

く、両者に関連性はみられなかった。N2O 生成ポテンシャル試験は 2019 年 11 月 11 日、11

月 18 日、11 月 22 日と 11 日間で 3 回行っており、この間の活性汚泥において、N2O 生成に

関連する細菌叢や細菌量に大きな変化がなかったことを示唆するものと考えられる。 

なお、N2O 生成ポテンシャルは本章の調査期間では大きな変化はみられなかったが、他の

処理場では細菌叢が長期的に変動し 126)、Nitrospira や Nitrobacter に代表される亜硝酸酸化

細菌が多量に存在することで N2O の実質的な前駆体である NO2
−の蓄積を抑制する傾向が報

告されている 117), 126), 127)。一方で、細菌叢データだけでは N2O 抑制に向けた処理場の運用に

十分な効果が発揮されないことも言及されており 126)、今回行った N2O 生成ポテンシャルの

ような直接 N2O 生成量を測定する試験などとの組合わせにより、処理場の運用管理指標と

しての実用化が期待される。

図４−１９ 2019 年（a）11 月 11 日（b）11 月 18 日（c）11 月 22 日に実施した

N2O 生成ポテンシャル試験におけるの GN2O 濃度経時変化 
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図４−２０ 2019 年 11 月 11 日、11 月 18 日、11 月 22 日における活性汚泥の N2O

生成ポテンシャルと実処理場の総 N2O 排出量：ET の関係（灰色は反応

槽の N2O 排出量よりも N2O 生成ポテンシャルが大きいこと示す） 
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第５節 まとめ 

 

本章では、フルスケール無終端水路反応槽の N2O 動態を明らかにすることを目的に、第

３章と同様に大曲処理センターにおいて現場調査を行った。具体的には、2017 年 5 月から

2019 年 3 月に長期の非連続モニタリング調査、2019 年 10 月から 11 月に連続モニタリング

調査を行った。さらに、2019 年の連続モニタリング調査期間中に N2O 生成ポテンシャル試

験を複数回実施し、N2O 排出との関係性を解析した。 

長期非連続モニタリング調査の結果、1 号撹拌機稼働時に DN2O 濃度が大きく変動し、

NH4
+濃度と負の相関関係が（R2 = 0.38、p < 0.01）、NO2

−濃度とは正の相関関係が（R2 = 0.66、

p < 0.01）示された。また、水温、SRT、MVLSS との負の相関関係も示されたが、いずれも

統計的な有意性はなく、季節変動を説明することはできなかった。 

連続モニタリング調査の結果、撹拌機稼働中に水路内の DN2O 濃度勾配は確認されず、概

ね濃度が均一化されていたと考えられた。また、DN2O 濃度の経時変化が確認され、概して

流入有機物負荷が低い時間帯に DN2O 濃度が増加する傾向がみられた。これは、有機物負荷

の低下による DO 濃度の増加と、電子供与体の低下が従属栄養細菌の完全脱窒を停滞させ、

DN2O が蓄積したことに起因すると推察された。さらに、DN2O 濃度と KLa を利用して算出

した、全 N2O 排出量ならびに溶存態無機窒素除去量で除した N2O 排出係数は、日単位で大

きく変動することも明らかになった。統計的な解析では、N2O 排出量は、処理水量と有意な

正の相関関係（R2 = 0.11、p = 0.04）、流入 CODMn 濃度（R2 = 0.24、p = 0.01）、SRT（R2 = 0.23、

p = 0.01）、MLVSS（R2 = 0.32、p < 0.01）と有意な負の相関関係を示し、処理水、流入 CODMn

濃度、SRT、MLVSS の増減には降雨が影響していたことも推察された。 

なお、本連続モニタリング調査期間中において、N2O 生成ポテンシャルと N2O 排出量に

明確な関係性はみられなかった。
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第５章 N2O 抑制に向けた撹拌方法の検討 
 

第１節 はじめに 

 

第３章および第４章より、無終端水路反応槽の DN2O 生成に影響を与える重要な操作パ

ラメータが、他の形式と同様に DO 濃度 14)であることが示された。そのため、N2O 排出を抑

制するためには、第４章で DO 濃度に影響することが示された流入有機物負荷を考慮し、撹

拌機の制御によって、DO 濃度分布を最適化する必要があると考えられる。また、一般的に

は、窒素負荷の増加が生物反応槽における N2O 排出を増加させるが 14)、フルスケール無終

端水路における窒素負荷の経時変化が N2O 排出へ与える影響については明らかにされてお

らず、関係性の解明が課題である 47)。 

第１章に記載したとおり、既往のパイロットスケール無終端水路反応槽を用いた Sun ら

の研究 56)では、流入地点の撹拌機を停止し、その下流の撹拌機を稼働する条件が N2O 排出

量を低下させると報告された。この傾向は、第３章および第４章で示された通り、本無終端

水路においても同様である可能性がある。一方で、N2O 排出抑制の観点では、単一の生物反

応槽において硝化反応と脱窒反応が同時に生じる DO 条件は避けるべきであることが言及

されており 64)、フルスケール回分反応槽では、反応槽全体の DO 濃度を増加させることで

N2O 排出量が抑制された事例も報告されている 128)。これより、上記の Sun ら 56)の運転方法

の有用性については、さらなる検証が必要であり、様々な条件の DO 濃度分布を形成する中

での N2O 動態の解析が課題である。なお、第３章および第４章の非連続モニタリング調査

において、無終端水路反応槽における NO2
−濃度と DN2O 濃度の関連性が示されたが、DO 濃

度が変化する中での両者の関係性は示されていない。わが国では、NO2
−濃度が週試験（1 週

間に 1 回程度行う試験）の対象項目となっていることから 43)、NO2
−濃度と N2O 排出の関係

性が明らかになることで、N2O 排出量の目安としての役割が期待される。 

ここで、水処理の運転最適化、設計、教育などを支援するツールとして、国際水協会

（International water association：IWA）のタスクグループが提案する活性汚泥モデル 97)を用

いたシミュレーションが活用されている。シミュレーションは、パイロットプラントにおけ

る調査には多額の費用がかかること、フルスケールプラントにおける機構調査には限界が

あること、などの課題を解決する強力なツールである 129)。既往研究では、フルスケールプ

ラントを想定した N2O 排出のシミュレーションを行った事例が複数報告されており 115), 130), 

131)、無終端水路反応槽における適用事例も報告されている 132)。 

以上より、本章では、無終端水路反応槽における N2O 抑制運転方法の構築を目的とし、

撹拌機の回転速度、稼働台数を変更した複数の条件で、DO 濃度および流入有機物負荷や流

入窒素負荷と N2O 排出の関係性を評価した。また、第４章で使用した N2O 生成ポテンシャ

ル試験装置を活用した室内試験を行い、実無終端水路反応槽を想定した複数の DO 濃度条

件下で、NO2
−などの水質と N2O 生成の関係性を解析した。さらに、流入有機物濃度、流入

窒素濃度、DO 濃度分布をパラメータとした、N2O 排出に関する包括的なシミュレーション

解析も行った。 
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第２節 方法 

 

5−2−1 調査方法 

本章で対象とした施設は、第３章および第４章と同様に大曲処理センターの 3 系である

（図３−１、図３−２）。本章では撹拌機の特別運転を実施し、その DN2O 動態を明らかに

することを目的に連続モニタリング調査を行った（図５−１）。方法は、2019 年調査と同様

に DN2O 測定用コントローラー（N2O Wastewater Controller、 Unisense Environment 社）に、

DN2O センサー（N2O Wastewater Sensor、 Unisense Environment 社）を 1 本接続し、2020 年

10 月 16 日から 11 月 4 日にかけて、センサー検出部を反応槽 E 地点に約 30 cm 浸漬させ、

水温とともに 10 秒間隔で計測を行った（図５−２）。また、水質測定用コントローラー（DIQ/S 

284、WTW 社）に、NH4
+センサー（VARiON Plus 700IQ、WTW 社）を接続し、10 月 29 日

から 11 月 24 日に反応槽流入水（G 地点）に検出部を約 30 c m 浸漬させて、10 分間隔で計

測を行った（図５−３）。さらに、蛍光式 DO センサー（HQ30d、Hach 社）を使用し、反応

槽 E 地点付近に検出部を約 30 cm 浸漬させ、10 月 15 日 10:48 から 10 月 16 日 11:48 は 5 分

間隔、11 月 2 日 9:25 から 11 月 5 日 10:10 は 15 分間隔で計測を行った。また、調査期間中

は各コントローラーおよびセンサーの状態を定期的に確認し、付着物の除去を行った。なお、

蛍光式 DO センサーの設置地点は据付け型の DO 濃度計器とほぼ同地点であり、クロスチェ

ックを行った（図５−４）。

1号撹拌機2号撹拌機

C A

FED

流入

流出
GE NH4

+センサーDN2O+DOセンサー

G

B

図５−１ 2020 年連続モニタリング調査時の各種センサー設置地点 
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図５−２ DN2O 連続測定装置の設置状況（図５−１参照） 

図５−３ 反応槽への流入地点に設置した（a）水質測定用コントローラー

（b）水質測定用コントローラーに接続した NH4
+センサーを浸漬

させた状況（図５−１参照） 

(a) (b)
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図５−４ 据え付け型 DO 濃度計器付近に浸漬させた蛍光式 DO 濃度センサー

（図５−１参照） 
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5−2−2 調査期間中の撹拌方法 

本章の 2020 年連続モニタリング調査では、撹拌機の稼働条件が異なる 3 つの特別運転を

実施し（表５−１）、時空間的な DO 濃度分布の違いが N2O 生成に与える影響を評価した。 

10 月 16 日から 21 日は、1 台を高速回転（回転速度 30 min−1 以上）、もう 1 台を低速回転

（回転速度 20 min−1 から 24 min−1）で同時に稼働する方法を実施した。具体的には、2 時間

から 2 時間 15 分の高速と低速の同時稼働後、15 分から 30 分の 2 台同時超低速回転での稼

働、さらに 30 分の停止時間を設けた。高速回転と低速回転は、1 号撹拌機と 2 号撹拌機で

順次交替しながら実施した。 

10 月 23 日から 11 月 2 日は、撹拌機 2 台を 3 時間ごとに交互に高速回転で稼働する、大

曲処理センターの通常の運転方法を実施した。なお、第４章の 2019 年連続モニタリング調

査時は、撹拌機交代時の 2 台停止時間を最短で 6 分としていたが、その間に DN2O 濃度が

完全に低下しない場合があり、撹拌機別の N2O 生成能力を評価することができなかった。

そのため、2020 年調査では、2 台停止時間を 20 分から 30 分と長めに設定し、脱窒による

DN2O 濃度減少を促進させた。 

11 月 3 日と 4 日は、上記の通常運転を行っていく中で、6:00 から 8:00 の 2 時間、2 台同

時に高速回転で稼働する特殊な方法である。なお、N2O 排出量が増加する可能性があったた

め 56)、2 台同時高速回転時間を午前 2 時間のみとし、午後に通常よりも長い 2 台停止時間を

設けて、脱窒による N2O 還元の促進を狙った。 

 

5−2−3 N2O 排出量と排出係数の算出方法 

反応槽における 1 日の N2O 排出量と排出係数は、第４章で考察を行った KLa 法を採用し

た上で、(4−4)式、(4−5)式、(4−6)式、(4−7)式、(4−8)式、(4−9)式により算出した。なお、N2O

排出係数に使用する DIN 除去量は、大曲処理場管理データにおける各期間の平均値を使用

した。

表５−１ 特別運転の実施スケジュールおよび水処理状況 

期間 撹拌条件
水温平均値

（℃）
MLVSS平均値
（mg L−1）

2020 10/16−10/21 2台稼働（高速＋低速） 20.2 1,500

2020 10/23−11/2 1台稼働（通常運転） 19.5 1,500

2020 11/3  −11/4 2台稼働（高速+高速） 18.9 1,300
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5−2−4 短期 N2O 生成動態試験の方法 

活性汚泥による N2O 生成動態と水質の関係を明らかにすることを目的とし、水質と DO

濃度をパラメータとした室内試験を行った。この試験では、第４章で行った N2O 生成ポテ

ンシャル試験装置（図４−３、図４−４）を一部改良して使用し、無終端水路反応槽内の水

質を想定した 5 つの系にて実施した（表５−２）。試験は第４章と同様な試験水の作製方法

で、2020 年 11 月 11 日に行った。 

まず、あらかじめ 20 ℃に設定した恒温水槽に 1 L 容器を設置し、N2O 生成ポテンシャル

試験と同じ方法で作製した試験水を 800 mL 注いだ。その後、3 L min−1 の窒素と空気の混合

ガスもしくは窒素ガスのみで連続曝気を行い、試験水中の DO 濃度を各系の設定値に制御

した（表５−２）。この際、混合ガスもしくは窒素ガスの流量は固定し、混合ガスの場合は

窒素と空気の流量比を DO センサーの値を確認しつつ、手動で制御した。DO 濃度が安定し

た後、各系で異なる基質調整用の試薬を添加し、定期的に各容器に一箇所設けたガス排出口

からガスサンプルを採取して N2O 生成ポテンシャル試験と同じ方法で GN2O 濃度分析用ガ

スサンプルを作製した。さらに、試験水も定期的に採取し、NH4
+、NO2

−、NO3
−濃度分析用

ろ過サンプルを N2O 生成ポテンシャル試験と同じ方法で作製した。なお試薬の N および C

量は既往研究と同様であるとともに 117)、本反応槽における流入負荷条件相当の数値である。

試験時間は試薬添加後 30 分とし、その間、GN2O 濃度分析用ガスサンプル採取間の N2O デ

ータの補間を目的として DN2O 濃度分析用センサー（N2O Microsensor、Unisense 社）によ

り、試験水中の DN2O 濃度を 30 秒間隔で計測した。なお、N 系は撹拌機が 1 台のみ稼働し

て、DO 濃度勾配が生じている反応槽内の各エリアを想定しており、N−0.0 系は無酸素エリ

ア、N−0.5 系、N−1.0 系、N−1.5 系は好気エリアの想定である。H−0.0 系は直前の撹拌機稼

働時に NO2
−が蓄積した場合の撹拌機 2 台停止時を想定しており、試験中は曝気を停止して、

DN2O と NH4
+、NO2

−、NO3
−で解析を行った。 

GN2O 濃度の分析には、第３章および第４章と同条件の ECD ガスクロマトグラフ（GC−14B、

島津製作所）を使用した。水温および DO 濃度は、ポータブル DO 濃度センサー（HQ30d、

Hach 社）、pH はポータブル pH センサー（HM−30P、東亜ディーケーケー株式会社）、NH4
+、

NO2
−、NO3

−濃度はろ過サンプルをイオンクロマトグラフ（850 Professional IC、Metrohm 社）

を使用して分析した。

表５−２ 短期 N2O 生成動態試験の試験条件 

系
初期水質

（mg L−1）
DO濃度調整値
（mg L−1）

N−0.0 NH4
+−N：20 0.0

N−0.5 NH4
+−N：20 0.5

N−1.0 NH4
+−N：20 1.0

N−1.5 NH4
+−N：20 1.5

H−0.0 NO2
−−N：5 + CH3COO−C：60 0.0
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5−2−5 N2O 排出のシミュレーション方法 

N2O 排出抑制に向けた最適な運転方法の構築を目的に、有機物と窒素の流入負荷および

それに対する DO 濃度分布が N2O 排出に与える影響を、活性汚泥モデル 97)によるシミュレ

ーション解析により評価した。解析には水処理シミュレーションソフトである SUMO ver. 

21（Dynamita 社）の Sumo 4N をプラットフォームとして使用し、大曲処理センター3 系反

応槽を想定したプラント設定（図５−５）と 2020 年度の処理実績に基づいた運転条件設定

（表５−３）を行った。Sumo 4N の窒素変換は、既往の知見を基に、一般的な従属栄養生物

の脱窒を NO3
−から N2 までの 4 つの生物反応 133)、アンモニア酸化細菌の硝化および脱窒を

NH4
+から N2O までの 5 つの生物反応 134)としており（図５−６）、これらを Monod 式 97)を組

み込んだ数学モデルで表現している 115)。なお、SUMO はオープンソースソフトウェアであ

り（https://dynamita.com/index.html）、Sumo 4N の数学モデルとパラメータの詳細はソフトウ

ェ ア 上 で 閲 覧 可 能 で あ る （ view →  Directories →  model library →  Focus models → 

SUMO4N）。 

ここで、活性汚泥モデルの構築方法としては、反応速度論定数、化学量論係数、変換係数

などのパラメータのキャリブレーション作業を行うのが一般的である 130-132)。一方で、活性

汚泥モデルではプロセス構成や水理学的特性など、処理場の構成に関する設定が正確に反

映されていることが重要である 135)。また、複数のパラメータが含まれているモデル（Sumo 

4N は 384 個）は、キャリブレーションに使用するデータが限定されている場合に精度が損

なわれる可能性も言及されている 130)。さらに、本章での目的が定量的な評価ではなく、N2O

抑制方法の構築に向けた補足データの蓄積であることから、反応速度論定数、化学量論係数、

変換係数などの主要なパラメータとして、Sumo 4N のデフォルト値を使用した。なお、既往

研究においても、デフォルト値を使用して窒素および有機物除性能と DO 濃度の関係を評

価した事例が報告されている 129)。 

大曲処理センター3 系無終端水路反応槽は、1 つの槽内を反時計周りに活性汚泥混合液が

循環しているが（図３−１、図３−２）、モデルのシステム上、8 つの機械式撹拌リアクタ

ーを連結させる形で構成した（図５−５）。また、大曲処理センターは最初沈殿池を有する

が、本モデルでは最初沈殿池以降の水処理工程を設計し、最終沈殿池は非反応モデルとして

単純化した。さらに、シミュレーション時は 1 号撹拌機か 2 号撹拌機のいずれか 1 台のみ、

表５−３に示すスケジュールにて稼働させ、その他のリアクターは常に撹拌機を停止させ

た。この際、撹拌により DO が増加するが、その濃度は、撹拌地点の流下方向で 2 つ後のリ

アクターにおいて、それぞれ制御を行った（図５−５（b））。なお、撹拌機のスケジュール

設定には、撹拌機のモーター効率を操作変数としたタイマー制御、DO 制御には撹拌機のワ

イヤーパワーを操作変数とした PID 制御を使用した。その他に、流入水温と外気温はプラ

ント内で変化が生じないように同一値とし、MLVSS は返送汚泥が流入する 1 号撹拌機設置

リアクターにおいて、返送汚泥のポンプ流量を操作変数とした P 制御により 1,900 mg L−1 と

なるよう設定した。また、撹拌機稼働中の反応槽混合液が循環する流速を 0.5 m s−1 に、撹拌

機停止中は流入水流量と返送汚泥流量の合計値と同程度になるように、反応槽流出地点の

ポンプ流量の設定とタイマー制御を行った。 

シミュレーションは、流入水の化学的酸素要求量（重クロム酸カリウムにおける酸化量）

（CODCr）濃度と TN 濃度を 2022 年度の通日試験データを参考に 4 段階ずつに設定し（表
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５−３）、それに対する DO 濃度（撹拌機のワイヤーパワーによる調整）も 4 段階に変化さ

せ、それぞれ定常流入による包括的な解析を行った。評価には、TN 除去量あたりの総 N2O

排出量（GN2O + DN2O）で表す排出係数係数：ET/ΔTN と TN 除去率を使用し、前者は IPCC

のデフォルト値である 1.6 % 32)、後者は 2020 年度の年報データより 70 %を基準とし、いず

れも満たした場合に DO 設定が適していると判断した。なお、シミュレーションを開始する

前の状態変数初期濃度はデフォルト値であり、数週間ミュレーションを稼働させて状態変

数と流出水質が安定したことを確認した後、再度シミュレーションを稼働させた。解析には

安定後 1 週間の平均値を使用するとともに、シミュレーション中の全てのデータは 1 分間

隔で取得した。

図５−５ 大曲処理センター3 系反応槽を想定した（a）シミュレーションモデル

（b）モデル構成の概略図 

1号撹拌機2号撹拌機

1号撹拌機
DO濃度制御地点

2号撹拌機
DO濃度制御地点

流入

流出

(a)

(b)

P 515 m3515 m3

370 m3 1 m3 369 m3

369 m3 1 m3 370 m3
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表５−３ シミュレーションにおける撹拌条件と主要なパラメータ 

図５−６ シミュレーションモデルにおける N2O 生成に関連する生物反応経路 

撹拌条件（1台のみ稼働）

スケジュール 稼働：2時間40分 ＋ 停止：20分のローテーション

ワイヤーパワー（W） PID制御（制御値 = DO：0.2、0.4、0.6、0.8 mg L-1 ）

主要なパラメータ

水温および外気温（℃） 17.2

流入量（m3 h-1 ） 4,920

流入CODCr濃度（mg L-1） 100、200、300、400

流入TN濃度（mg L-1） 25、35、45、55

MLVSS（mg L-1） 1,900

NONH4
+

N2O

NO2
-NH2OH N2O

NO3
- NO2

- NO N2O N2

従属栄養細菌による脱窒反応

アンモニア酸化細菌による硝化および脱窒反応

硝化 脱窒
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第３節 結果 

 

5−3−1 流入 NH4
+負荷の変動傾向 

図５−７に 2020 年 10 月 29 日から 11 月 24 日にかけて計測した 3 系無終端水路反応槽へ

の流入量平均値、NH4
+濃度平均値、この 2 つを乗じて算出した NH4

+負荷平均値を示す。な

お、流入 NH4
+濃度は 1 時間ごとの平均値（n = 6）である。 

これより、流入量は朝方の 5 時頃に低く、午後は概ね高い傾向となった。NH4
+濃度は深夜

から朝方（0 時から 9 時頃）に低い傾向を示し、13 時頃が最も高い傾向を示した。NH4
+負

荷はこの両者の変動を反映し、4 時から 7 時に低く、午後は比較的高い傾向にあった。なお、

第４章の図４−１０に示した通り、有機物指標としての BOD、CODMn の濃度変動傾向は 5

時および 9 時に低く、13 時が高い傾向であった。データ採取間隔は異なるが、この傾向は

流入 NH4
+濃度と概ね同様であるため、有機物負荷と窒素負荷の時間変動傾向は同様である

と推定された。

図５−７ 2020 年 10 月 29 日から 11 月 24 日における 3 系反応槽への（a）流入量

（b）流入 NH4
+濃度（c）流入 NH4

+負荷の経時変動傾向 

（エラーバーは標準偏差を示す） 
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5−3−2 各撹拌方法における DN2O 濃度の経時変化 

図５−８に 2020 年調査における各撹拌方法の代表的な DN2O 濃度経時変化として、2 台

稼働（高速＋低速）：10 月 16 日、1 台稼働（通常運転）：11 月 1 日、2 台稼働（高速+高速）：

11 月 4 日のデータを示す。 

2 台稼働（高速＋低速）では（図５−８（a））、全調査日において DO 濃度は撹拌ととも

に増加し、2 号撹拌機の高速回転時の最大値は 0.86 mg L−1、1 号撹拌機の高速回転時の最大

値は 0.16 mg L−1 であった。一方で、15 分間の超低速回転時および 30 分間の停止時は、ほぼ

0 mg L−1 であった。DN2O 濃度は撹拌機の高速回転時に増加し、超低速回転に切替わった直

後は、第４章の 2019 年調査でもみられたような、傾きが大きい濃度増減がみられた。この

DN2O 濃度の経時変化は、同条件の運転期間中において概ね再現性がみられた。なお、2 台

稼働（高速＋低速）期間中においては、6:45 から 7:30 の超低速回転もしくは撹拌機停止中

に日最大 DN2O 濃度を計測し、最大値は 10 月 21 日に観測された 0.93 mgN L−1 であった。 

1 台稼働（通常運転）では（図５−８（b））、DO 濃度は 2 号撹拌機が稼働している場合

に 2 台稼働（高速＋低速）と同程度の値を計測し、2 号撹拌機が停止している場合の DO 濃

度は全て 0 mg L−1 を計測した。DN2O 濃度は、1 号撹拌機稼働時の主に午前中に増加し、停

止直後は 2 台稼働（高速＋低速）と同様に、傾きの大きい濃度増減がみられた。一方で、2

号撹拌機が稼働している場合は、図５−８（b）の 9:15 頃のようなわずかな増加を除き、

DN2O 濃度の増加は確認されなかった。なお、1 台稼働（通常運転）では、7 時台の撹拌機

停止中に日最大 DN2O 濃度を計測する場合がほとんどで、期間中の最大値は 10 月 27 日に

観測された 0.44 mgN L−1 と、2 台稼働（高速＋低速）よりも低い値であった。 

2 台稼働（高速+高速）では（図５−８（c））、DO 濃度は 6:00 から 8:00 の 2 台同時高速

回転時に急激な増加がみられ、最大で 3.89 mg L−1 を計測した。2 台同時の高速回転のため、

反応槽全エリアの DO が高濃度であったと考えられる。その後、8:00 から 8:30 の 1 台稼働、

8:30 から 9:00 の稼働停止にともない DO 濃度は低下したものの、9:00 から 11:30 の 1 号撹

拌機のみの稼働時は、通常の 1 号稼働時よりも高く、0.11 mg L−1 から 0.85 mg L−1 であった。

DN2O 濃度は、6:00 から 8:00 の 2 台同時高速回転時において DO 濃度の変移にともない増

減し、6:00 から 6:55 の DO 濃度が 0 mg L−1 から 1.53 mg L−1 の時間帯では DN2O 濃度が増加

した。一方で、1.53 mg L−1 以上の DO 濃度では、減少へと傾きを転じた。8:00 に 1 台稼働に

切替わった後は、再び濃度増加へ傾きが転じ、稼働停止に切替わった直後はさらに急激に増

加した。8:51 から 9:06 および 11:10 から 14:16 は検出上限の 2.00 mgN L−1 を上回った。
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図５−８ 2020 年調査時の（a）2 台稼働（高速＋低速）：10 月 16 日（b）1 台稼働（通

常運転）：11 月 1 日（c）2 台稼働（高速+高速）：11 月 4 日における DN2O

濃度、DO 濃度の経時変化 

（地点 E は図５−１参照のこと） 
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5−3−3 短期 N2O 生成動態試験の結果 

図５−９に、短期 N2O 生成動態試験における各計測データの経時変化を示す。なお、試

験終了時の NH4
+濃度は、NH4Cl 試薬を添加しなかった H−0.0 系を除いて 18.0 mgN L−1 以上

であり、NO3
−濃度は全ての系で 0.11 mgN L−1 以下の低濃度であったことから、NH4

+から NO3
−

までの完全硝化 18)は時間内にほとんど進行しなかったと考えられる。また、H−0.0 系におけ

る 10 分、21 分付近の DN2O 濃度の急激な増減は、生物学的な反応速度の変化である可能性

もあるが、試験途中で外的な水質変化を施していないかったことから、現時点では振動の影

響によるセンサー値の乱れであると推察した。 

撹拌機稼働時を想定した N 系は、無酸素の N−0.0 系を除いて、GN2O 濃度、DN2O 濃度、

NO2
−濃度が増加した。この際、最終的な NO2

−濃度は N−1.5 系がわずかに高かったものの、

GN2O 濃度に大きな違いはみられなかった。また、NO2
−濃度と DN2O 濃度に有意な正の相関

関係（R2 = 0.85、p < 0.01）がみられた（図５−１０）。 

撹拌機停止時の無酸素状態を想定した H−0.0 系は、NO2
−濃度が開始直後から減少し始め、

最終的に 0.34 mgN L−1 の低濃度となった。DN2O 濃度は 20 分付近でピークを迎えた後、NO2
−

濃度の減少に遅れる形で減少し始め、最終的に 0.01 mgN L−1 以下の低濃度を計測した。

図５−９ 短期 N2O 生成動態試験における（a）N−0.0 系（b）N−0.5 系（c）N−1.0

系（d）N−1.5 系（e）H−0.0 系における DN2O 濃度、GN2O 濃度、NO2
−濃

度の経時変化（（e）H−0.0 系は非曝気のため GN2O 濃度を分析していない） 
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図５−１０ 短期 N2O 生成動態試験における N 系（N−0.0 系、N−0.5 系、N−1.0 系、

N−1.5 系）の NO2
−濃度と DN2O 濃度の関係 
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5−3−4 シミュレーションによる N2O 排出傾向の解析結果 

図５−１１に大曲処理センター3 系無終端水路反応槽を想定したシミュレーション解析

結果の一覧を示す。この図において、黄色のセルは 5−2−4 項に記載したとおり、N2O 排出

抑制および窒素除去の観点で、DO 設定が最適化されていることを示す（ET/ΔTN < 1.6 %かつ

TN 除去率 > 70 %）。青色のセルは、低 DO 濃度により硝化が進行しないことで窒素除去が

促進されず、N2O も生成されなかったことを示す（ET/ΔTN < 1.6 %かつ TN 除去率 < 70 %）。

橙色のセルは、高 DO 濃度により硝化が進行することで窒素除去が促進しつつも、その過程

で N2O が生成および蓄積されたことを示す（ET/ΔTN > 1.6 %かつ TN 除去率 > 70 %）。灰色

のセルは、流入負荷に対して DO 濃度が非常に高く、硝化の促進により NO2
−および NO3

−が

蓄積されて窒素除去が促進せず、その過程で N2O が生成および蓄積されたことを示す  

（ET/ΔTN > 1.6 %かつ TN 除去率 < 70 %）。なお、本シミュレーションでは、反応速度論定数、

化学量論係数、変換係数についてデフォルト値を使用したため、大曲処理センター3 系無終

端水路形状における、標準的な活性汚泥を用いた場合の結果であると考えられる。 

これより、いずれの DO 濃度パラメータにおいても、CODCr 濃度が増加、TN 濃度が減少

するにつれて ET/ΔTN が低くなった。また、DO 濃度の最適値（黄色のセル）は、いずれの撹

拌機稼働時においても TN 濃度パラメータよりも CODCr 濃度パラメータの増減にともなっ

て変動する傾向となった。 

1 号撹拌機を稼働させた場合と 2 号撹拌機を稼働させた場合の N2O 排出係数：ET/ΔTN を比

較したところ、DO 濃度の最適値（黄色のセル）は 2 号撹拌機稼働時の方が多かった。また、

2 号撹拌機の黄色セルにおける ET/ΔTN を、同パラメータ条件の 1 号撹拌機稼働時と比較した

所、いずれも 2 号撹拌機稼働時の方が低く、平均値で 1 号撹拌機：1.27 %、2 号撹拌機：

0.79 %であった（n = 12）。
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図５−１１ 大曲処理センター3 系無終端水路反応槽を想定したシミュレーション
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第４節 考察 

 

5−4−1 撹拌方法の違いが N2O 動態に与える影響 

実処理場の 1 台稼働（通常運転）は、1 号撹拌機稼働時に DN2O 濃度の増加がみられた一

方で、2 号撹拌機稼働時は DN2O 濃度の増加がほぼみられなかった（図５−８（b））。これ

は 2019 年の連続モニタリング調査時ではみられなかった傾向である（図４−９）。その要因

としては、1 号撹拌機稼働時における据付け計器の DO 濃度平均値が 2019 年調査時：0.9 mg 

L−1、2020 年調査時：0.5 mg L−1 と、2019 年の方が高 DO の雰囲気であったことが推察され

た。DO 濃度に関しては、第３章で考察した通り、高 DO 濃度が従属栄養細菌の N2O も含め

た脱窒反応を停滞させるため、2019 年の DO 濃度は N2O 抑制の観点では適していなかった

と考えられる。なお、2019 年調査時と 2020 年調査時の撹拌機回転速度（酸素供給能力）は

いずれも同じ数値であったが、2020 年は活性汚泥の沈降性を示す汚泥容量指標が高く（2019

年調査平均値：189 mL g−1、2020 年調査平均値：408 mL g−1）、糸状性バルキングや粘性バル

キングが生じていたと推察された 136)。既往研究では、いずれのバルキング状態においても

酸素の移動速度が減少することが報告されており 137)、DO 濃度に影響を与えたと推察され

た。 

ここで、短期 N2O 生成動態試験における各 N 系は、無酸素エリアをともなう DO 濃度勾

配が生じた、1 台稼働（通常運転）を想定した系である。その中で、好気エリアを想定した

N−0.5 系、N−1.0 系、N−1.5 系は、いずれも時間経過とともに GN2O 濃度、DN2O 濃度、NO2
−

濃度が増加したことから（図５−９（b）、（c）、（d））、実反応槽の好気エリアでも、

NO2
−の蓄積に関連した N2O 生成が生じていたと考えられた。なお、N 系における NO2

−濃度

と DN2O 濃度に有意な正の相関関係（R2 = 0.85、p < 0.01）がみられたことから（図５−   

１０）、大曲処理センターでは、第４章に記載した長期的な NO2
−との関連に加えて（図４

−６（b））、短期的な変動とも関連があることが確認された。そのため、大曲処理センタ

ーにおける N2O 排出の指標として、NO2
−を使用することが可能であると考えられた。 

実処理場の 2 台稼働（高速＋低速）においては、いずれの撹拌条件でも DN2O 濃度の増加

がみられた（図５−８（a））。これは、低速回転側でも DO が存在するため、いずれの撹

拌条件でも酸素の存在で脱窒反応が抑制されていたと考えられる。さらに、DN2O 濃度の最

大値は 1 台稼働（通常運転）よりも高い傾向にあったが、これは、好気エリアが拡大したこ

とで硝化菌脱窒由来の N2O 生成量が増加したためと推察された。 

全面的な好気エリアを形成した 2 台稼働（高速+高速）においては、DO 濃度が 1.53 mg L−1

以上で DN2O 濃度の減少がみられた（図５−８（c）の 6:55 頃）。既往研究では、硝化菌脱

窒は DO 濃度が 1.0 mg L−1 付近 36)、0.5−1.0 mg L−1 37)、0.05−0.2 mg L−1 38)で N2O 生成速度が

最大、もしくは、1.0 mg L−1 を超えると N2O 生成速度が高止まりする 35)と報告されている。

また、フルスケールの処理場において、高 DO 濃度ではヒドロキシルアミン酸化経路の寄与

が多いと推察されている 17)。これより、2 台同時稼働（高速+高速）時は、DO 濃度の増加に

ともない生成経路が硝化菌脱窒からヒドロキシルアミン酸化経路に推移し、大曲処理セン

ターでは N2O 生成速度が減少していったと考えられる。これは、フルスケール回分反応槽

において、反応槽全体の DO 濃度を増加させることで N2O 排出量が抑制された事例 128)と同

様な現象であったと考えられる。 
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最後に、全運転時に共通する撹拌機停止時においては、反応槽全面に無酸素エリアが形成

されるため、第４章においても記載した通り、従属栄養細菌脱窒が促進し、DN2O 濃度増減

の傾きが大きくなったと考えられた。なお、N2O は従属栄養細菌脱窒において NO2
−や  

NO3
−を起源とした中間生成物である 18)（図１−３）。そのため、DN2O 濃度は撹拌機停止直

後にピークを迎えた後、短期 N2O 生成動態試験の H−0.0 系のように、NO2
−減少に遅れる形

で減少していったものと考えられる（図５−９（e））。この際、実処理場のほとんどの場合

に DN2O 濃度が検出限界以下まで低下したことから、従属栄養細菌脱窒は、N2O の生成能力

よりも還元能力の方が高いという既往の報告 18)に合致するものと考えられる。一方で、2 台

稼働（高速+高速）（図５−８（c））の 8:30 頃のように、撹拌機停止時に DN2O 濃度が大き

く増加し、高濃度を維持する場合もみられた。これは、撹拌機停止直前の撹拌中に NH4
+酸

化が促進し、NO2
−が蓄積されたことに起因するものと推察された。
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5−4−2 N2O 抑制および窒素除去促進のための撹拌方法に関する検討 

表５−４に各撹拌条件における総 N2O 排出量：ET、N2O 排出係数：ET/ΔDIN、DIN 除去率

を示す。なお、2 台稼働（高速＋高速）では、DN2O 検出上限値を超過した場合（図５−８

（c））に 2.00 mgN L−1 として扱うとともに、窒素成分のデータが取得できなかったため、

ET のみで評価を行った。 

これより、1 台稼働（通常運転）の ET は、DN2O 濃度変動が反映する形で 2 台稼働（高速

＋低速）および 2 台稼働（高速+高速）よりも低く、ET/ΔDIN は 2 台稼働（高速＋低速）より

も低かった。これは、撹拌機の 2 台同時稼働が N2O 排出抑制には適さないことを示す結果

と考えられる。一方で、DIN 除去率を比較すると 1 台稼働（通常運転）よりも 2 台稼働（高

速＋低速）の方が高い値であった。これは、前項で述べた通り、好気エリアが拡大したこと

で NH4
+酸化が進んだためと考えられた。ただし、1 台稼働（通常運転）の DIN 除去率に関

しても、直近 5 年間の DIN 除去率（54 %から 82 %）（表３−１より算出）と比較して低い

値ではなかったため、N2O 抑制および窒素除去促進の観点では、基本的に 1 台稼働（通常運

転）が有用であると考えられる。 

さらに、N2O 抑制に有用である 1 台稼働（通常運転）において、稼働撹拌機別の N2O 排

出量を比較すると、DN2O 濃度変動（図５−８（b））が反映する形で、有意に 2 号撹拌機

稼働時の方が低かった（p < 0.01）（図５−１２）。なお、実処理場における撹拌条件の比

較には、環境条件の違いが影響していた可能性も含まれているが、それらの条件が統一され

たシミュレーション解析においても、同様に 2 号撹拌機稼働時の N2O 抑制効果が示された

（図５−１１）。これより、Sun らの 56)、流入と撹拌の位置関係の適性化が N2O 排出を抑

制するというパイロットスケール無終端水路での研究内容が、フルスケール無終端水路で

も適応可能であることが示された。 

ここで、1 台稼働（通常運転）を想定したシミュレーション結果において、DO 濃度の最

適値（黄色のセル）は、いずれの撹拌機稼働時でも TN 濃度パラメータよりも CODCr 濃度パ

ラメータの増減にともなって変動する傾向となった（図５−１１）。これは、無終端水路反

応槽の N2O 排出に影響を与えるパラメータとしては、有機物の方が重要性が高いことを示

唆する。この要因としては、本シミュレーションを行った多くのパラメータ条件において、

反応槽内の NH4
+濃度がアンモニア酸化細菌の NH4

+に対する半飽和定数：0.7 mgN L−1 を大

きく上回り、流入ＴＮ濃度の増減が N2O 生成および窒素除去に与える影響が小さくなった

ためと考えられる。なお、反応槽内に NH4
+がある程度蓄積される雰囲気は、アンモニア酸

化細菌量が従属栄養生物量に比べて少ないことに加えて、比最大増殖速度も従属栄養生物：

4.0 d−1 に比べてアンモニア酸化細菌：0.9 d−1 と小さく設定されているためである。実際の大

曲処理センターでは、3 系反応槽と最終沈殿池流出水で NH4
+濃度に大きな差がないことを

確認しており、それをふまえて年報データを確認すると（表３−１）、本シミュレーション

結果と同様に反応槽内に NH4
+がある程度蓄積する雰囲気であると考えられる。 

以上より、Sun らの提唱する、流入地点を低 DO 濃度とすることで脱窒を促進させる撹拌

方法 56)は、フルスケール無終端水路反応槽である大曲処理センターにおいても N2O 抑制に

有用であり、撹拌機を 2 台同時に稼働する方法は、基本的には推奨されないと考えられた。

さらに、流入有機物負荷に対して適切に DO 濃度を調整することで、Sun らの方法 56)がより

効果的になることも示唆された。大曲処理センターでは朝方（3 時から 9 時頃）に流入有機
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物負荷が低下する傾向にあることから、この時間帯の撹拌機の回転速度、すなわち酸素供給

能力を低下させることが有用と考えられた。 

表５−４ 2020 年調査時の各撹拌条件における総 N2O 排出量：ET、

N2O 排出係数：ET/ΔDIN、DIN 除去率 

図５−１２ 2020 年調査の 1 台稼働（通常運転）時における稼働撹拌機別の

総 N2O 排出量：ET 

（箱ひげ図の上端と下端は最大値と最小値を示す） 

0

2

4

6

撹拌機１号
稼働時

撹拌機２号
稼働時

N
2
O

排
出

量
：

E
T

（
k

g
N

d
−

1
）

１号撹拌機
稼働時

２号撹拌機
稼働時

p < 0.01

撹拌条件
N2O排出量：ET N2O排出係数：ET/ΔDIN

DIN除去率
平均値

kgN d−1 % %

1台稼働（通常運転）
平均値：3.2 平均値：4.4

74
中央値：3.5 中央値：4.8

2台稼働（高速＋低速）
平均値：16.2 平均値：17.3 

87
中央値：16.0 中央値：17.1

2台稼働（高速＋高速）
平均値：> 91.6 a

− −
中央値：> 91.6 a

a DN2O濃度の検出上限を超過した場合は2.00 mgN L-1 として計算
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5−4−3 反応槽流入地点が好気エリアである場合の撹拌方法に関する検討 

前項より、2 号撹拌機のみ稼働しつつ、流入有機物負荷に対して適切な回転速度に調整す

ることが、N2O 抑制に有用であることが示された。ただし、大曲処理センターでは撹拌機の

メンテンナスのため、1 号撹拌機も稼働させる必要がある。本項では、1 号撹拌機を稼働す

る適切な方法について考察を行った。 

まず、1 台稼働（通常運転）の 1 号撹拌機稼働時における流入量および流入 BOD 負荷推

定値（n = 83）と DN2O 生成速度の回帰分析を行った（n = 83）（図５−1３（a）（b））。こ

の際、計器の流入量の計測が正時であるため、それに合わせて各正時間の 1 時間での計測値

を使用した。そのため、各正時間における 1 号撹拌機の稼働時間が 1 時間未満の時間帯は、

解析対象から除外した。具体的には、0:00 から 1:00、5:00 から 6:00、6:00 から 7:00、11:00

から 12:00、12:00 から 13:00、17:00 から 18:00、18:00 から 19:00、23:00 から 24:00 を対象

時間とした。なお、対象時間内の DN2O 濃度変動は一様に増加、もしくは横ばいであったこ

とから、DN2O 生成速度は、最大値と最小値の差を計測時間（1 時間）で除した値とした。

また、流入 BOD 負荷推定値は第４章と同様の方法で、通日試験データ（図４−1０）を利

用した。 

その結果、両者ともに有意な負の相関関係がみられた（流入量：R2 = 0.43、p < 0.01、流入

BOD 負荷推定値：R2 = 0.42、p < 0.01）（図５−1３（a）（b））。有機物負荷の増加は、好気

エリアにおいても従属栄養細菌の完全脱窒を促進するため 103), 138)、両者に負の相関がみら

れたと考えられる。したがって、1 号撹拌機の稼働は、流入有機物負荷が高い傾向にある夜

間帯が適切であると考えられた。 

次に、NH4
+負荷量と DN2O 生成速度の回帰分析を、上述した流入量および流入 BOD 負荷

推定値と同様に行った（n = 35）（図５−1３（c））。その結果、NH4
+負荷量も有意な負の相

関関係がみられた（R2 = 0.56、p < 0.01）。一般的には、生物反応槽における N2O 排出は窒素

負荷の増加にともなって増加するが 14)、本研究では異なる傾向となった。これは、本処理場

では、NH4
+負荷の変動が上述した有機物負荷変動と同じ傾向であるとともに、前項のシミュ

レーション結果の考察より、N2O 排出が窒素負荷変動よりも有機物負荷変動に大きく影響

を受けるため、見かけ上は負の相関関係になったと考えられる。 

以上より、大曲処理センターにおける N2O 抑制のためには、2 号撹拌機の稼働時間を増や

しつつも、メンテンナスの観点から 1 号撹拌機も稼働させる必要があり、その時間帯は流入

有機物負荷の高い傾向にある夜間が適切と考えられた。
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図５−１３ 2020 年調査における 1 号撹拌機のみ稼働した時間帯の（a）流入量

（b）流入 BOD 負荷推定値（c）流入 NH4
+負荷と DN2O 生成速度との

関係 
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第５節 まとめ 

 

本章では、フルスケール無終端水路反応槽における N2O 抑制と窒素除去促進の観点から

最適な撹拌方法を提案するため、2020 年 10 月から 11 月に 3 つ撹拌方法を実施する中で

DN2O 濃度の連続測定を行った。また、活性汚泥を用いた室内試験を行い、実処理場の水処

理条件を想定した短期的な DN2O 濃度と NO2
−との関係性を解析した。さらに、無終端水路

反応槽への適用実績がある活性汚泥モデルに大曲処理センターの反応槽構造を組み込み、

流入窒素量、流入有機物量、撹拌条件（DO 濃度分布）をパラメータとした N2O 排出のシミ

ュレーション解析を行った。 

その結果、実処理場の 3 つの撹拌方法は、いずれも異なる DN2O 濃度変動傾向を示し、撹

拌機を 2 台同時に高速稼働した場合は、過度な DN2O 濃度の増加が確認された。室内試験結

果と合わせて解析すると、実処理場の DN2O 濃度と NO2
−濃度と関係は、好気エリアでは NO2

−

濃度増加とともに DN2O 濃度が増加し、無酸素エリアでは従属栄養細菌脱窒による NO2
−濃

度の減少に少し遅れて DN2O 濃度が減少することが示された。 

各撹拌方法の N2O 排出量は、DN2O 濃度が反映する形で違いがみられ、N2O 抑制と窒素除

去促進の観点からは、撹拌機を 1 台稼働する通常の運転方法が有用であることが確認され

た。特に、流入地点の反対側の 2 号撹拌機を稼働した場合は、1 号撹拌機稼働時よりも有意

に N2O 排出量が低下したことから、2 号撹拌機の稼働時間を増やすことで N2O 排出を抑制

できる可能性が示された。一方で、撹拌機を 2 台同時に稼働する方法は、過剰な N2O 排出

を誘発する可能性が示された。 

シミュレーションの結果、実処理場の傾向と同様に、2 号撹拌機稼働時に N2O 排出係数が

低い値となった。また、流入有機物負荷に対して適切な DO 濃度を調整することで、さらな

る N2O 排出の抑制が可能であることが示された。 

一方で、実処理場の解析結果より、1 号撹拌機が稼働している場合でも、流入有機物負荷

が高ければ、DN2O 濃度の上昇を抑制できることが示された。 

上記の結果を総括し、大曲処理センターの 3 系無終端水路反応槽では、1 台ずつ稼働する

通常の運転方法を基軸とし、2 号撹拌機の稼働時間を増やすこと、流入有機物負荷の低い朝

方の回転速度を下げること、1 号撹拌機を稼働する場合は流入有機物負荷の高い夜間にする

こと、以上の撹拌方法が N2O の排出抑制に向けて提案された。
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第６章 無終端水路反応槽の N2O 抑制を目的とした運転方法の実証試験 
 

第１節 はじめに 

 

大曲処理センター3 系無終端水路反応を対象とした 2017 年からの研究の結果（第３章、

第４章、第５章）より、NH4
+酸化の促進時に N2O 生成が促進されるが、2 号撹拌機の稼働

時、すなわち反応槽流入地点が低 DO 濃度となる撹拌条件で、DN2O の蓄積を抑制できるこ

とが示された。これは、流入有機物を利用した脱窒の促進によるものと考えられる。また、

DN2O 濃度は、主に流入有機物負荷が低い時間帯に N2O 還元活性の低下により増加する傾

向が示され、逆に流入有機物負荷が高ければ、1 号撹拌機の稼働時でも DN2O 濃度の増加を

抑制できることも示された。ただし、これらの傾向は撹拌機回転速度を固定している場合の

関係性であり、流入有機物負荷変動に対して回転速度を調整し、適切な DO 濃度分布を形成

することで、流入有機物負荷が低い時間帯でも DN2O 濃度の増加を抑制できることも可能

と考えられた。 

以上より、対象の無終端水路反応槽では、2 号撹拌機の稼働割合を多く設定するとともに、

流入負荷変動に対応した撹拌機回転数を設定することで DN2O 濃度の増加が抑制され、ひ

いては GN2O 排出量と DN2O 排出量の抑制につながると考えられた。 

本章は大曲処理センター3 系無終端水路反応を対象とした N2O 抑制に関する最終章であ

る。上記した N2O 排出を抑制する方法の実証試験を行い、その効果について定量的な評価

を行った。最後に、本研究で提案した N2O 排出の抑制方法について、他の無終端水路反応

槽への適応の可能性を言及した。 

 

第２節 方法 

 

6−2−1 調査方法および運転方法 

本章における調査は、第３章から第５章と同様に大曲処理センター3 系を対象とし（図６

−１）、2022 年 5 月 19 日から 2022 年 8 月 20 日にわたって行った。第５章における 2020 年

調査と同様に、調査期間中は DN2O 測定用コントローラー（N2O Wastewater Controller、

Unisense Environment 社）に接続した DN2O センサー（N2O Wastewater Sensor、Unisense 

Environment 社）を反応槽 E 地点に約 30 cm 浸漬させ、水温とともに 60 秒間隔で計測を行

った。なお、第４章および第５章では測定間隔が 10 秒だったが、60 秒としても増減傾向を

把握可能であると判断し、設定を変更した。また、蛍光式 DO センサー（HQ2200、Hach 社）

を使用し、調査期間中は反応槽 B 地点と E 地点に検出部を約 30 cm 浸漬させ、5 分間隔で

計測を行った。さらに、調査期間中は各コントローラーおよびセンサーの状態を定期的に確

認し、付着物の除去を行った。 

本調査期間における 5 月 19 日から 7 月 2 日は、大曲処理センターの通常運転方法にて計

測を行った。この際、停電により計測が中断した日を除いた実質測定日数は 44 日である。

この期間は、水温上昇にともなう酸素消費速度の増加により 95), 96)、反応槽の DO 不足が懸

念されたため、基本的に 2 台同時停止期間を設けない連続運転を行っていた。さらに、第４

章および第５章の結果から DO 濃度は流入量が低い朝方に増加する傾向にあったため、3 時
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から 9 時の回転速度を若干低くする方法を採用していた。7 月 5 日から 8 月 20 日は、N2O

抑制運転を実施し、その効果の検証を行った。この際の実質測定日数は通常運転時と同様に

44 日である。なお、N2O 抑制運転の方針と実際の運転方法の詳細は 6−3−2 項に記載する 

 

6−2−2 N2O 排出量と排出係数の算出方法 

反応槽における 1 日の N2O 排出量と排出係数は、第４章で考察を行った KLa 法を採用し

た上で、(4−4)式、(4−5)式、(4−6)式、(4−7)式、(4−8)式、(4−9)式、(4−10)式を使用して算

出した。なお、N2O 排出係数に使用する DIN 除去量は、大曲処理場管理データにおける各

週の平均値を使用した。

図６−１ 2022 年連続モニタリング調査時の各種センサー設置地点 

1号撹拌機2号撹拌機

C A

FED

流入

流出
BE DOセンサーDN2O+DOセンサー

B
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第 3 節 結果と考察 

 

6−3−1 通常運転時の N2O 排出傾向 

図６−２に 2022 年通常運転時の代表的な DN2O 濃度経時変化として、調査期間における

N2O 排出係数：ET/ΔDIN 中央値付近（6 月 13 日）のデータを示す。2022 年調査では、第４章

の 2019 年調査と同様に、流入量の低い朝方に DO 濃度が高くなる傾向にあり、その時間帯

を中心に DN2O 濃度の増加がみられる傾向にあった。なお、2022 年 6 月 13 日の 9:00 から

12:00 にかけての DN2O 濃度の増減は（図６−２（a））、その前の 6:00 から 9:00 の高 DO 濃

度時に NO2
−が蓄積し、DO が低濃度に遷移することで NO2

−を起源とした従属栄養細菌脱窒

が促進したものと推察された。 

図６−３に通常運転時の GN2O 排出量：EG と DN2O：排出量：ED を合算した総 N2O 排出

量：ET をはじめとした各取得データの経日変化を示す。なお、6 月 3 日は停電により正確な

DN2O 濃度を取得できなかったため、ET および ET/ΔDIN は計上しなかった。これより、第４

章の 2019 年調査および既往研究 9), 46), 114)と同様に、日単位での大きな ET の変化がみられた

（図６−３（a））。また、ET/ΔDIN の増減は DIN 除去率が安定して高い数値であったことか

ら、概ね N2O 排出量と同様な傾向を示し（図６−３（a））、中央値は 5.1 %で与えられた。

なお、第４章で有意な相関関係がみられた処理水量、流入 CODMn 濃度、SRT、MLVSS と ET

は、本連続モニタリング調査期間では有意な関係性がみられず、既往研究と同様に ET の変

動を説明できるパラメータではなかった 126)（表６−１）。この要因としては、降雨日付近の

6 月 3 日の ET データ、5 月 28 日、5 月 29 日、6 月 4 日、6 月 5 日などの SRT、MLVSS のデ

ータが取得できず、それ以外では上記パラメータが比較的安定していたことに起因する。

図６−２ 2022 年連続モニタリング調査における通常運転時（6 月 13 日）の

（a）DN2O 濃度および DO 濃度の経時変化（b）流入量の経時変化 

（地点 B、E は図６−１参照のこと） 
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図６−３ 2022 年連続モニタリング調査の通常運転期間における 3 系無終端水路反応

槽の（a）N2O 排出量：ET、N2O 排出係数：ET/ΔDIN、DIN 除去率（b）処理水

量、大曲降水量（c）水温、流入 NH4
+濃度、流入 CODMn 濃度（d）SRT、MLVSS

の経日変動（6 月 3 日の ET および ET/ΔDIN は停電により DN2O 濃度を取得で

きなかったため欠損） 
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表６−１ 2022 年連続モニタリング調査の通常運転期間における 3 系無終端水路反応

槽の総 N2O 排出量：ET と、降水量（大曲）、処理水量、水温、流入 NH4
+濃

度、流入 CODMn 濃度、SRT、MLVSS との回帰分析結果 

降水量 処理水量 水温
流入
NH4

流入
CODMn

SRT MLVSS

mm m3 d−1 ℃ mgN L−1 mg L−1 d mg L−1

N2O排出量：
ET（kgN d−1）

R −0.27 < 0.01 −0.30 −0.41 −0.16 −0.28 0.03 

R2 0.07 < 0.01 0.09 0.16 0.03 0.08 < 0.01 

n 44 44 44 13 31 31 31

p 0.08 0.99 0.04 0.17 0.39 0.13 0.86



 

107 

 

6−3−2 N2O 抑制運転の方針 

本章第１節でも述べた通り、第３章、第４章、第５章の結果より、大曲処理センター3 系

無終端水路では、2 号撹拌機のみの稼働が DN2O 濃度の抑制に有用であること、流入負荷に

より最適な DO 濃度が変化すること、1 号撹拌機の稼働時でも流入有機物負荷が高ければ

DN2O 濃度の抑制が可能であること、以上 3 点の重要な DN2O 動態が確認された。 

上記の結果を統括し、N2O 抑制運転として、図６−４に示す撹拌機の運転方法を設定し

た。回転速度は、リアルタイムでの変更ができないため、図５−７（a）の流入量変動傾向

を目安とした設定にするとともに、N2O 抑制運転開始時は極端な回転速度の増減は行わず、

DO 濃度や NH4
+除去率を指標として定期的に調整することとした。また、第４章の 2019 年

調査および本章の 2022 年調査結果より、朝方の流入量減少に起因した DN2O 濃度の増加（図

４−９、図６−２）が総 N2O 排出量：ET に影響したため、朝方の時間帯を中心とした時間

帯に 2 号撹拌機を稼働することとした。なお、理想的には通日で 2 号撹拌機のみを稼働さ

せることが有用と考えられるが、撹拌機の定期メンテナンス時には、もう一方の撹拌機を必

ず稼働させなければいけないため、1 号撹拌機の稼働時間を流入有機物負荷の高い夜間に設

け、正常に稼働することを確認した。さらに、本章での実証試験期間において水温が上昇す

る可能性があり、活性汚泥の呼吸活性の増加 95), 96)にともなう低 DO 濃度雰囲気が NH4
+酸化

を停滞させる懸念があったため、撹拌機の 2 台停止時間を 2019 年の通常運転時よりも短い

10 分に設定した。

図６−４ 2022 年調査における（a）調査開始時の撹拌機運転方法

（b）N2O 抑制運転開始時の撹拌機運転方法 

0

10

20

30

40

0:00 3:00 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00 21:00

29.6 29.0 30.2

0

10

20

30

40

0:00 3:00 6:00 9:00 12:00 15:00 18:00 21:00

30.2
28.4

30.2 32.0

(a) 5月19日：通常運転

(b) 7月5日：N2O抑制運転

回
転

速
度

（
m

in
−

1
）

回
転

速
度

（
m

in
−

1
）

1号撹拌機回転速度 2号撹拌機回転速度

時刻

時刻



 

108 

 

6−3−3 N2O 抑制運転時の N2O 排出傾向 

図６−５に 2022 年 N2O 抑制運転時の代表的な経時変化として、調査期間における N2O 排

出係数：ET/ΔDIN 中央値付近日（7 月 26 日）のデータを示す。これより、朝方に DO 濃度の

増加がみられたものの、通常運転時にみられた過度な増加（図６−２（a））は抑制される

傾向となった。また、DN2O 濃度は１号機稼働中に増加する場合があったが、２号機稼働中

は概ね検出限界以下の値が計測された。これは、メンテナンスを考慮せずに 2 号撹拌機のみ

を稼働させた場合、N2O の排出を完全に抑制できることを示唆する結果と考えられる。 

図６−６に N2O 抑制運転時の総 N2O 排出量：ET をはじめとした各取得データの経日変化

を示す。なお、7 月 7 日、8 月 15 日、8 月 16 日は停電により正確な DN2O 濃度を取得でき

なかったため、ET および ET/ΔDIN は計上しなかった。これより、多くの調査日において、  

ET/ΔDIN は通常運転時の中央値：5.1 %よりも低い値が計測された。一方で、7 月 20 日や 8 月

13 日のような突発的な ET および ET/ΔDIN の増加もみられ、統計的な解析では、ET と降水量

に有意な正の相関関係がみられた（R2 = 0.19、p < 0.01）（表６−２）。降雨に関連した ET の

増加が生じたのは、2019 年連続モニタリング調査時と同様であり、ET は処理水量、流入

CODMn 濃度、SRT、MLVSS と有意な相関関係であった（いずれも p < 0.01）（表６−３）。な

お、7 月 20 日、8 月 13 日は降雨の影響で処理水量が増加し（7,422 m3 d−1、7944 m3 d−1）、ET

も高い値となった（54.4 kg d−1、39.4 kg d−1）。これは、2019 年連続モニタリング調査時の最

大値（処理水量：5,778 m3 d−1、ET：36.7 kg d−1）よりもいずれも高い値であり、より降雨の

影響が強かったと考えられた。また、流入 NH4
+濃度とも有意な負の相関関係がみられたが、

第５章で考察した通り、見かけ上の関係性であると考えられる。
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図６−６ 2022 年連続モニタリング調査の N2O 抑制運転期間における 3 系無終端水路

反応槽の（a）総 N2O 排出量：ET、N2O 排出係数：ET/ΔDIN、DIN 除去率（b）

処理水量、大曲降水量（c）水温、流入 NH4
+濃度、流入 CODMn 濃度（d）SRT、

MLVSS の経日変動（7 月 7 日、8 月 15 日、8 月 16 日の ET および ET/ΔDIN は

停電により DN2O 濃度を取得できなかったため欠損） 
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表６−３ 2022 年連続モニタリング調査の N2O 抑制運転期間における 3 系無終端水路

反応槽の総 N2O 排出量：ET と、降水量（大曲）、処理水量、水温、流入 NH4
+

濃度、流入 CODMn 濃度、SRT、MLVSS との回帰分析結果 

降水量 処理水量 水温
流入
NH4

流入
CODMn

SRT MLVSS

mm m3 d−1 ℃ mgN L−1 mg L−1 d mg L−1

N2O排出量：
ET（kgN d−1）

R 0.43 0.63 0.02 −0.68 −0.53 −0.65 −0.81

R2 0.19 0.40 < 0.01 0.46 0.28 0.43 0.65

n 44 44 44 11 29 29 29

p < 0.01 < 0.01 0.91 0.02 < 0.01 < 0.01 < 0.01
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6−3−4 N2O 抑制運転の評価 

図６−７に、第４章における 2019 年の通常運転時（実質測定日数：38 日）、本章におけ

る 2022 年の通常運転時（実質測定日数：44 日）、N2O 抑制運転時（実質測定日数：44 日）、

以上 3 つの調査期間における総 N2O 排出量：ET および N2O 排出係数：ET/ΔDIN を示す。ま

た、表６−４に上記の調査期間における各種データを示す。 

これより、2019 年と 2022 年の通常運転時を比較した場合、ET および ET/ΔDIN はいずれも

2022 年の方が低い傾向にあった（p = 0.21、p = 0.11）（図６−７）。これは、2022 年は 2019

年の結果を受けて、撹拌機の回転速度を低く設定し、かつ朝方の撹拌機回転速度をさらに低

く設定していたためと考えられる（図６−２（a）、図６−４（a））。さらに、既往研究で

は、水温の低下にともなって N2O 還元活性が低下すると言及されている 25)。2019 年と 2022

年の通常運転時における水温の違いはわずかであったものの、水温の低かった 2019 年の方

が DN2O が蓄積されやすい条件であったと考えられる。 

2022 年 N2O 抑制運転時の ET および ET/ΔDIN は、降雨の影響とみられる突発的な増加によ

り（図６−６）、最大値は高くなったものの（図６−７、表６−４）、2019 年の通常運転時

の ET および ET/ΔDIN よりも有意に低く（p < 0.01、p < 0.01）、2022 年の通常運転時よりも低

い傾向が示された（p = 0.13、p = 0.12）。中央値で ET を比較すると、2019 年通常運転時：8.4 

kg d−1 から 2022 年 N2O 抑制運転時：1.8 kg d−1 へ 79 %の削減効果がみられ、ET/ΔDIN も 9.0 %

から 1.8 %へと大きく減少した。さらに、DIN 除去率は N2O 抑制運転時にわずかに低い数値

であったものの、直近 5 年間の DIN 除去率（54 %から 82 %）（表３−１より算出）よりも

高い数値であり、高い窒素除去性能を維持していたことが確認された。なお、これらの調査

期間においては、下水道法 139)に基づく放流水質基準（SS：40 mg L−1、BOD：15 mg L−1）を

遵守していることも確認されており、総じて水処理状態は良好であった。これより、本研究

の最終目的であるフルスケール無終端水路反応槽における N2O 抑制と良好な窒素除去の同

時達成が実現され、その効果を定量的に評価することができた。 

最後に、既往の連続モニタリング調査（前段に押し出し流れ式反応槽を備えた無終端水路
47)、並列した無終端水路への間欠流入形式 54)）における N2O 排出係数の比較のため、反応

槽からの GN2O 排出量を流入窒素量で除した排出係数：EG/In.TN を算出した。また、EG/In.TN は、

降雨の影響とみられる突発的な数値の増加の影響を極力排除するため、平均値とともに中

央値も算出した（表６−５）。その結果、本研究の中央値は既往研究と同レベルに低い値で

あることが確認された。さらに、様々な処理形式における統計解析より算出された IPCC の

デフォルト値は、EG/In.TN = 1.6 %であり 32)、本研究の数値はこれを下回った。これより、無

終端水路反応槽は、本研究のような対策を構築することで N2O 抑制の観点から優れた反応

槽形式となり得ることが示された。
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図６−７ 2019 年と 2022 年の各調査期間における（a）総 N2O 排出量：ET

（b）N2O 排出係数：ET/ΔDIN 

（箱ひげ図の上端と下端は最大値と最小値を、アウトラインはカー

ネル密度推定を示す） 

表６−４ 2019年と 2022年の各調査期間における実質測定日数、水温平均値、MLVSS

平均値、DIN 除去率平均値、N2O 排出量：ET の最大値および中央値、N2O

排出係数：EF/ΔDIN の最大値および中央値 

0

20

40

60

80 (b)

(a)

2019年 2022年 2022年

N
2
O

排
出

量
：

E
T
（

k
g

N
d

−
1
）

N
2
O

排
出

係
数

：
E

T
/
Δ

D
IN

(%
)

通常運転 N2O抑制運転

2019年 2022年 2022年

0

20

40

60

80

2019年 2022年

運転条件 通常運転 通常運転 抑制運転

実質測定日数 日 38 44 44

水温 ℃ 平均値 17.8 18.4 21.7

MLVSS mg L−1 平均値 1,800 1,900 1,700

DIN除去率 % 平均値 86 90 84

N2O排出量：ET

（GN2O+DN2O）
kgN d−1

最大値 36.7 40.5 54.4

中央値 8.4 5.5 1.8

N2O排出係数：
ET/ΔDIN

%
最大値 44.9 43.6 52.7

中央値 9.0 5.1 1.8



 

113 

 

表６−５ 既往研究の連続モニタリング調査と本研究の N2O 抑制運転時連続モニタ

リング調査における無終端水路反応槽の N2O 排出係数：EG/In.TN の比較 

構成
N2O排出係数：EG/In.TN

参考文献
%

前段に押出し流れ式反応槽
を備えた無終端水路反応槽

2.8 Daelman et al. 2015 47)

並列した無終端水路反応槽
への交互流入形式

1.05 Chen et al. 2019 54)

楕円形無終端水路反応槽
平均値：2.9 a

中央値：1.0 a 本研究（2022年N2O抑制運転）

a 推定TN濃度による算出
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6−3−5 N2O 抑制運転の水平展開 

本研究で提案された N2O 抑制運転は、対象とした大曲処理センターの無終端水路反応槽

における調査データをもとに構築された方法である。一方で、無終端水路反応槽はわが国最

多の処理形式であるとともに、秋田県の流域下水道および単独下水道のいずれにおいても

最多の処理形式である 24)。そのため、下水道分野全体の N2O 排出量を抑制するためには、

本研究における運転方法を他の処理場に水平展開することが肝要であり、その検証を行っ

ていくことが必要と考えられる。 

本 N2O 抑制運転は、既往のパイロットスケール無終端水路の研究 56)にて言及された、撹

拌と流入の位置関係の最適化を基軸としている。具体的には、流入地点を低 DO 濃度、その

他のエリアを好気にすることで、窒素除去促進と N2O 抑制が可能となる。この際、注意す

ることは DO 濃度の調整である。DO 濃度が低いと NH4
+酸化の停滞により窒素除去が促進

されない。逆に DO 濃度が高いと、N2O 還元が抑制されて N2O 排出が増加する可能性があ

る。適切な DO 濃度値としては、DO 濃度の計測地点や処理場の形状によって異なるため、

初期段階では検証が必要である。検証方法としては、本研究の第４章から第６章までで使用

した DN2O センサーが有用であるが、装置の導入およびランニングコストを鑑みると、第３

章で行った非連続のモニタリング調査や、NO2
−濃度を指標とした検証も一定の有用性があ

ると考えられる。また。海外の下水処理場における研究では、DO、pH、酸化還元電位など

を指標とすることで DN2O 濃度を予測した事例も報告されており 140)、これらの計器が設置

されている場合は、NO2
−濃度と同様に N2O 排出における指標値としての役割が期待される。

なお、DO 濃度の調整には撹拌機の回転速度や曝気量がパラメータとなるが、これらは反応

槽に流入する BOD 負荷、水温、SRT、MLVSS に影響を受けるため、定期的な調整が必要と

考えられる。 

その他には、降雨が処理水量へ影響を与える場合は、N2O 排出への影響も無視できないと

考えられる。合流式の下水道は当然のことながら、分流式の下水道においても施設の老朽化

により、降雨による処理水量増加の事例が全国的に増えている 141)。大曲処理センターの場

合、稼働していない系列の反応槽に一時的に流入水を貯蔵するといった対策を講じており、

降雨の影響がある程度緩和されているものの、2022 年 N2O 抑制運転時に発生した多量の降

雨事象では、処理水量が大きく増加し N2O 排出量が増加した。具体的な対策については今

後の課題であるが、現時点では、反応槽中の活性汚泥流出の防止と、有機物濃度低下にあわ

せた適切な DO 濃度を制御するため、撹拌機回転速度と稼働時間を可能な範囲で抑えるこ

とが有用と考えられる。なお、短時間に多量の雨が降るケースは日本で年々増加しているた

め 142)、基本的な水処理性能を維持する観点からも各処理場における対策の必要性は高いと

考えられる。
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第４節 まとめ 

 

本章では、第３章から第５章の無終端水路における N2O 生成機構解析および動態解析結

果を基に、N2O 抑制の運転方法を構築し、その実証試験を行った。具体的な運転方法として

は、DN2O 濃度の増加を抑制する 2 号撹拌機のみの運転時間を増やし、さらに流入有機物負

荷量が低下する朝方の回転速度（酸素供給能力）を低下させた。また、メンテナンスのため

に 1 号撹拌機も稼働させる必要があったため、流入有機物負荷が高い夜間帯に設定した。 

その結果、N2O 抑制運転時の N2O 排出量は、降雨の影響で高くなった日もみられたが、

中央値で 1.8 kgN d−1 であり、2019 年の通常運転時：8.4 kgN d−1、2022 年の通常運転時：5.5 

kgN d−1 と比較して小さい値となった。なお、2019 年と比較すると削減効果は 79 %であっ

た。また、N2O 排出係数の中央値は、2019 年通常運転時：9.0 %、2022 年通常運転時：5.1 %、

2022 年 N2O 抑制運転時：1.8 %であり、排出量と同様に数値が大きく減少した。さらに、DIN

除去率は 70 %以上の高い値で安定し、通常運転時と同程度に窒素除去が促進されていたこ

とが確認された。これより、本 N2O 抑制運転の有用性が実証された。なお、本 N2O 抑運転

の基軸となったのは、DO 濃度分布の最適化であり、他の無終端水路反応においても DO 濃

度を適切に管理することで、N2O 排出を抑制することが可能になると考察された。
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第７章 総括および展望 
 

第１節 総合考察 

 

生活排水を処理する下水処理場の生物反応槽では、窒素化合物の生物学的除去過程で N2O

が生成される。N2O は二酸化炭素の約 300 倍の温室効果を有し、オゾン層破壊物質でもある

ため、このような N2O 排出を抑制する技術の構築が重要な課題である。一般的な押出し流

れ方式や回分方式の生物反応槽では、フルスケールプラントを対象として N2O 抑制技術の

研究が行われているが、わが国で最も採用数が多い無終端水路反応槽は、N2O 排出の実態は

不明で、その抑制技術も構築されていない。そこで本研究では、無終端水路反応槽における

N2O 動態を明らかにし、N2O 抑制を可能とする運転条件を確立することを目的とした。初め

に中規模の生活排水処理施設での現地調査によって、処理施設からの N2O 排出の評価方法

を確立した。次に、フルスケールの無終端水路反応槽を対象として、N2O の生成機構と排出

動態を調査解析した。最終的に、無終端水路反応槽を対象とする N2O 抑制運転の実証試験

を行った。 

第２章では、下水処理場の N2O 排出管理において、温室効果ガスインベントリの対象と

なっていない DN2O 成分の評価を目的とし、中規模処理場（処理水量：10,000 m3 d−1 から

50,000 m3 d−1）に該当し 57)、疑似嫌気好気法で窒素除去を行う T 浄化センターとその放流河

川において現場調査を行った。 

その結果、処理場において N2O 生成が比較的促進された場合に、インベントリの対象外

である DN2O に関連した排出量が全 N2O 排出量の 15 %を占め、その内の 59 %（全排出量の

9 %）は放流過程でガス化していたと推察された。これより、下水処理や放流過程において

DN2O は無視できない項目であり、GN2O とともに計上して把握する必要性が示された。 

第３章からは、対象を無終端水路反応槽で窒素除去を行う大曲処理センターとした。第３

章では、N2O 排出を抑制するための基礎研究として、N2O 生成機構の解析を試みた。具体的

には、2017 年 7 月 20 日と同年 11 月 29 日に、DN2O を含めた窒素化合物などの水質解析、

硝化および脱窒に関わる活性汚泥細菌叢の機能遺伝子転写量解析を行った。さらに、無終端

水路内の菌叢の偏りを確認するため、2022 年に活性汚泥細菌の 16S rRNA 遺伝子のアンプ

リコン解析を行った。 

その結果、DO 濃度が比較的高かった 11 月は反応槽内の NH4
+濃度が低く、NH4

+酸化が促

進していたことが確認された。NO2
−濃度と DN2O 濃度は 11 月に高い値を示したものの、撹

拌機の稼働条件別で比較すると、2 号撹拌機稼働時の方が低い値となった。2 号撹拌機稼働

時は、有機物負荷の高い排水の流入地点付近が低 DO 濃度となる条件であったため、流入有

機物を電子供与体とした脱窒反応が促進したと推察された。これより、撹拌条件の最適化に

より窒素除去と N2O 抑制を同時に達成できることが示唆された。機能遺伝子転写量は、水

処理状況と概ね合致する結果となり、11 月は、アンモニア酸化酵素をコードする amoA の

mRNA 転写量が多く、11 月の 1 号撹拌機稼働時は、従属栄養細菌の亜硝酸還元酵素をコー

ドする nirS および nirK、N2O 還元酵素をコードする nosZ（clade II type）の各転写量が低い

傾向にあった。さらに、ヒドロキシルアミン酸化酵素をコードする haoA mRNA 転写量はい

ずれの条件においても低い傾向を示したことから、本無終端水路反応槽では、主として硝化
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菌脱窒経路で N2O が生成し、同時に従属栄養脱窒による N2O 還元が停滞することにより

DN2O が高濃度で検出されたと推察された。 

第４章では、無終端水路反応槽での DN2O 動態を明らかにするため、大曲処理センターに

おいて、2017 年 5 月から 2019 年 3 月に非連続モニタリング調査を、2019 年 10 月から 11 月

に連続モニタリング調査を実施した。また、連続モニタリング調査時には、センサーを 2 本

使用した平面的な濃度分布も計測した。さらに、活性汚泥の N2O 生成能力を計測する室内

試験を実施し、N2O 生成ポテンシャルが実処理場の N2O 排出量に与える影響についても評

価した。 

その結果、長期的な非連続モニタリング調査では、排水流入側が高 DO 濃度となる 1 号撹

拌機稼働時に高 DN2O 濃度となる傾向を示し、NH4
+濃度とは負の相関関係が（R2 = 0.38、p 

< 0.01）、NO2
−濃度とは正の相関関係が（R2 = 0.66、p < 0.01）示された。ただし、水温、SRT、

MLVSS のパラメータは季節的な DN2O 濃度の変動を十分に説明することができなかった。

短期的な DN2O 濃度の経時変化では、概して流入有機物負荷が低い朝方を中心とした時間

帯に DN2O 濃度が増加する傾向が見られた。有機物負荷の低下は、活性汚泥の DO 消費量を

低下させて DO 濃度を増加させるとともに、脱窒に利用する電子供与体が減少するため、従

属栄養細菌による N2O 還元が停滞し、DN2O 濃度の増加を引き起こしたと推察された。この

際、撹拌機稼働中の DN2O 濃度は、2 本のセンサーの測定値がほぼ同じであり、反応槽内が

概ね均一化されていたと考えられた。 

以上より、長期的な DN2O 濃度は、1 号撹拌機稼働時に大きな変動がみられ、NO2
−濃度と

正の相関関係が示された。また、短期的な DN2O 濃度の経時変化は、主に流入有機物負荷と

DO 濃度に関連して変動することが示された。さらに、DN2O 濃度と KLa を利用して算出し

た、全 N2O 排出量ならびに溶存態無機窒素除去量で除した N2O 排出係数は、日単位で大き

く変動することも明らかになった。なお、有機物負荷や DO 濃度の変動には、降雨の混入に

よる処理水量の増加が影響していた一方で、本調査期間における N2O 生成ポテンシャルの

変化と実処理場の N2O 排出には関連はみられなかった。 

第５章では、第３章および第４章と同様に大曲処理センター無終端水路反応槽を対象と

し、DN2O 生成抑制と窒素除去の観点から最適な撹拌方法を導出することを目的に、2020 年

10 月から 11 月に現地で種々の撹拌条件を試行した。また、活性汚泥を使用した室内試験を

試行し、N2O 生成と水質との関係性についても解析を行った。さらに、無終端水路反応槽へ

の適用実績がある活性汚泥モデルに大曲処理センターの反応槽構造を組み込み、流入窒素

量、流入有機物量、撹拌条件（DO 濃度分布）をパラメータとした DN2O 生成のシミュレー

ション解析を行った。 

その結果、現場での撹拌条件の試行により、撹拌機を 1 台稼働させる通常の撹拌方法と 2

台同時に稼働する方法では、DN2O 濃度の経時変動が異なり、N2O 抑制の観点では、通常の

1 台のみ稼働する方法が有用であることが確認された。また、実処理場を想定した室内試験

の結果、N2O 生成には、実質的な前駆体である NO2
−が関与するも、DO 濃度によってその関

係性が異なることが示された。さらに、撹拌機を 1 台のみ稼働する方法の N2O 排出量を、

稼働撹拌機別に比較したところ、2 号撹拌機稼働時に DN2O 生成量が有意に減少し、総 N2O

排出量を抑制できた。この結果はシミュレーション解析でも同様な傾向を示し、N2O 排出係

数の平均値は 2 号撹拌機稼働時の方が低い値を示した（1 号稼働：1.27 %、2 号稼働：0.79 %）。
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これより、流入地点を無酸素にして脱窒を促進させる撹拌条件の有効性が確認された。一方

で、現場データより、1 号撹拌機を稼働した場合でも、流入有機物負荷が高ければ、DN2O

濃度の上昇を抑制できることが示された。大曲処理センターはメンテナンスの観点から、ど

ちらの撹拌機も稼働する必要があるため、1 号撹拌機を稼働させる場合は有機物負荷が高い

傾向にある夜間帯が適切であると考えられた。 

第６章では、第５章までの研究結果を総括し、大曲処理センターの無終端水路反応におけ

る N2O 抑制に向けた最適な撹拌方法を提案し、2022 年 5 月から 8 月に実証試験を行った。

具体的には、2 台の撹拌機を稼働させるが、2 号撹拌機の稼働時間を増やし、さらに流入有

機物負荷量が低下する朝方の回転速度（酸素供給能力）を低下させた。また、1 号撹拌機は、

流入有機物負荷が高い夜間帯に稼働させることとした。 

その結果、1 号撹拌機稼働時に DN2O 濃度がわずかに増加する場合もみられたが、2 号撹

拌機稼働時は概ね濃度増加が抑制されていた。GN2O 排出と DN2O 排出を合算した総 N2O 排

出量を 2019 年連続モニタリング時と比較すると、降雨の影響により最大値は高くなったも

のの、中央値で比較すると、8.4 kg d−1 から 1.8 kg d−1 へ 79 %の有意な削減効果がみられ（p 

< 0.01）、N2O 排出係数も 9.0 %から 1.8 %へと大きく減少した。さらに、無機態窒素除去率

は平均 84 %となり、通常運転時と同程度の高い窒素除去性能を維持していたことが確認さ

れた。これより、本研究で策定した N2O 抑制運転の有効性が示された。 

以上より、本研究では、下水処理場の N2O 排出管理における DN2O 排出量評価の重要性

を示した上で、フルスケール無終端水路反応槽における N2O 生成機構と N2O 排出動態を明

らかにした。さらに、N2O 抑制を可能とする運転条件を提案し、その効果を実証試験により

定量的に評価した。その結果、提案した N2O 抑制運転が優れた方法であることが明らかと

なり、他の処理場へも適応されることで、下水道分野における N2O 排出抑制への貢献が期

待された。
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第２節 課題と今後の展望 

 

本研究では、生活排水を処理するフルスケール生物反応槽由来の N2O 排出に着目し、わ

が国で最も採用数が多いものの、N2O 排出実態が不明で、抑制技術も構築されていない無終

端水路反応槽を対象とした研究を行った。その結果、無終端水路反応槽の N2O 排出動態を

明らかにし、対象とした反応槽での N2O 抑制方法を提案するとともに、その実証試験にお

いて有用性も確認することができた。本研究で提案した N2O 抑制方法は、流入と撹拌の位

置関係および流入負荷変動に対する DO 濃度調整を基軸とした方法であり、それらに注意

することで、他の無終端水路反応槽においても、適用が可能になると考えられる。他の無終

端水路反応槽への適応性の評価は今後の課題であるが、複数の無終端水路反応槽において

N2O 排出が抑制されることで、下水道分野の温室効果ガス削減に寄与することが期待され

る。 

また、わが国の下水処理場由来の温室効果ガスインベントリ 33)について、N2O 排出は処

理形式によって異なる排出係数が使用されている。ただし、この係数は非連続モニタリング

調査によって導出された数値 58)であるため、排出量を過小評価している可能性がある 16)。

N2O 排出量を正確に把握することは、N2O 抑制に向けた重要なステップであるため 16)、連

続モニタリングによるデータの蓄積が必要と考えられる。日本では、連続モニタリング調査

の報告が少ないため、今後、複数のプロセスで連続モニタリング調査を遂行し、データを蓄

積していくことが課題となる。その中で、本研究の成果は、全国最多の無終端水路反応槽の

N2O 排出実態を正確に捕捉したデータであると考えられるため、排出係数を見直す際の一

助になると考えられる。 

最後に、本研究では、既存の設備を使用した N2O 排出の抑制を試みたが、海外の処理場

では、フルスケールプラントにおける様々なパラメータの監視および制御を行う Supervisory 

control and data acquisition：SCADA システムの導入により、N2O 排出を解析した研究事例が

複数報告されている 9), 17), 54)。ただし、日本では大曲処理センターも含めて SCADA システ

ムのような監視体制が整備されていない施設が多く、定期的に取得される非連続モニタリ

ングデータから抑制方法を構築することになる。利用可能なデータが限られている場合は

本研究でも流入有機物負荷に予測値を使用したように、解析に誤差が生じる可能性もある。

将来、SCADA システムのようなリアルタイムでモニタリングする環境が整い、精密なデー

タが利用可能となることで、さらなる N2O 排出抑制が予想される。その際、本研究データ

が、基礎的な知見として活用されることを期待する。
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