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第8由衛生工学シンポジウム
2000.11 北海道大学学術交流会館

品析脱リン法におけるリン田収条件の検討

島村和彰、問中俊博、渡辺昭、本間康弘 ((株)荏原総合研究所)

1.はじめに

我が閣のリン資源は乏しく、リン鉱石、リン安などの形で金量輸入している九全閣の下水

処理場には輸入したリンの内 25.......30%が流入しており、リンが湖沼や内鴻などの閉鎖性水域に

流出すると赤潮等の寓栄養化現象を起こす。このような観点から、リンを廃水、或いは汚泥処

理工程中の返流水から除去するのは勿論のこと、除去したリンを回収、再利用する意義は大き

い。

品析現象を利用した廃水中のリン回収技術には、リン酸マグネシウムアンモニウム

(盟agnesiumAmmonium :ehosphate)を析出させる MAP法めと、ヒド口キシアパタイト
(誌rdroxy緯 atite)を析出させる HAP法 3)が検討されてきた。班AP法は、廃水中のリンをアン

モニウム、マグネシウムで結晶化させ、田収する方法であり、アンモニウムがリンに対し過剰

に帯在する嫌気性消化の脱離液や返流水などに適用される。また、 HAP法は、廃水中のリンを

カルシウムで結品化させ、回収する方法である。

今回、流動層晶析脱リン装置で MAP法と HAP法について、リンの回収条件に関する検討

を行ったので以下報告する。

2.実験方法

2-1. MAP法

就AP生成の反応は、 (1)式のように行われる。

Mg2+十NH4+十HPOi-十O耳・十5H20 → MgNH4P04・6H20 (1) 

実験装置を図 1に示す。実験装置は、流動層方式の反応槽、沈殿槽からなる。反Jirj樽の内径

は150mm、高さは4000mm、沈殿槽の内径は300mm、高さは2500mmである。実験の原水

は、実廃水在所定のアンモニウム濃度(約200mg.ι)、リン濃度(約 100mg.ι)となるように

調製した人工廃水とした。原水は反応槽底部

より上向流で流入させた。反応槽内には予め

MAP粒子を膨張層高2000mmとなるように

流動化させ、マグネシウムの添加と pH調整

をする事によって過飽和状態をつくり、新た

なMAPを、すでに反略構内に存在している

MAP粒子の表面に析出させた。また、反応

槽内は MAPの流動を良くするために空気に

よる醸気を行った。増加した MAPは反Jirj構

底部より抜き出した。

沈殿槽

IT MAP抜きだし

斗ァ
図1 MAPの実験装置
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2-2. HAP法

HAP生成の反応は、 (2)式のように行われる。

5Ca2+十3P043-十OR → Ca5(P04hOH (2) 

実験装置を図 2に示す。反応槽の内径は 50mm、高さ

2400mmのものを用いた。実験の原水は市水にリンを

30mg.ι となるように添加したものを用いた。藤水は反応

槽底部より上向流で流入させた。反応槽内には予め粒筏

0.15"'0.30mmの1)ン鉱容を膨張層高1000mmとなるよう

に流動化させておいた。反応槽内をカルシウムの添加と

pH調整で過飽和状態とし、 HAPをリン鉱石の表面に析出

させ、リンの回収を行った。処理水は皮応槽上部より流出

させ、処理水の一部は反応槽底部に循環した。

3.実験条件

3 1. MAP法

図2HAPの実験装寵

実験は連続適水実験とした。処理が安定した期間の実験条件を表 1に示す。

原水流量は9.6m3/d、循環水量は 15.4即日/d、反応槽LVは59m/hr、沈殿槽LVは15m/hrで

連続適水実験を行った。lVfglPのモル添加比は 3.4とした。

3-2. HAP法

実験は、 LVを30m/hrで一定とし、原水量と循環水量の比率を変化させることによって、リ

ン流入負荷量とリン回収量の関係について調べた。実験条件を表1に示す。循環比は2.1'"'-'11.3、

反応p誌は8.9、CalPモル添加比は3.0とした。

表l実験条件
地P法 取P法

装置仕様 反F芯槽 φ150臨 X4000mm φ50服 X2400阻

沈殿樽 φ300X2500脚 4.6L 
充填物(膨張高さ) 制P0150"-'2770聞) リン鉱石 (750~2070翻)

原水 T-P=106mg/L T-P=33mg/L 
間4-N=184mg/L

原水水量 9. 6m3 1. 1m3 

循環比 1.6 2. 1 ~ 11. 3 

皮応槽LV 59m/hr 30m/hr 
反応pH 8.9 8.9 
添加モル比 Mg/P=3.4 Ca/P=3. 0 
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4.実験結果及び考察

4-1. MAP法
4-1-1.連続処理実験結果

処理が安定した期間の連続適水結果を表2に示す。原水の全リン(以下、T-Pという)106mg札、

溶解性リン(以下、P04-Pという)95.4mg/Lに対し、処理水T-Pは27.2mgι、P04♂は5.4mg庄J

であった。処理水の T-Pの内、流出 lした微細なMAPは約 llmg圧Jで、あった。
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4-1-2.残存アンモニウム、マグネシウム濃度と溶解性リンの関係

一連の連続実験結果より、処理水中に残存する Mgと処理水P04-Pの関係についてまとめた。

実験条件は、原水P04・Pが約 100mg.札、処理水のN狂4-Nは96"-'235mgι、処理水p廷は8.8

(平均)とした。また、併せて、溶解度積(この場合、連続実験より求めたpKa=13.6を用い

た)より算出したMgとP04-Pの関係を実線、或いは点纏で示す。結果を図3に示す。

処理水中に残帯する Mgが高いほど、処理水P04-Pが低下する傾向がみられ、概ね、処理水

Mg=30mgι(原水POrPに対する Mgのモル添加比;MglP=1.5)で処理水P04-P==10mg応、

処理7.kMgロ100mgι(Mg/P==3.0)で処理水 P04・Pロ5mg応であった。ほとんどの実験データ

が、溶解度積より算出したNH4-NI00mgι のライン上から NH4-N300mg.ι のラインの範囲に

あり、実験ヂータと算出値は一致した。

一一-NH4-N100狙g/L
.， NH4-N300mg/L 、、、
一一.NH4-N1000mg/L 、、、

基¥ト¥ 曜器 実験データ

. 

記主出止一
. 
ト、

、、、 、、、卜¥

、
、• 

1000. 0 

10.0 

勺 100.0 
bo 
g 

n
H
U
 

4
E
E
E
A
 

向

1
8
2
N割
思

n
H
u
 

n
u
u
 
nu 

噌

2
2
A10 100 

処理水恥 (mg/L)

処理水Mgと処理水P04-Pの関係

-280-

図3

1
2
1
 

噌
Z
E
A

n
H
U
 



4-1-3. MAP粒径の径日変化

MAP粒径の径日変化を写真①~④、および図4に示す。

種品の粒径O.62mmに対し、通水開始3日間には1.22mm(通水負荷:約 100kg-P/m3/d)、

8日自には1.52mm(温水負荷:約 31kg♂Im3/d)、1 7日告には 2.00mm(通水負荷:約

20kg-P/m3/d) となった。概ね1ヶ月で2.46mm肥大化した。

写真②適水開始3日自

(平均径1.22mm)

写真①種晶

(平均径O.62mm)

写真④通水開始17呂田

(平均径2.00mm)

写真③通水開始8日目

(平均径1.52mm) 
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弔ト3日目

ー禽-8司自
一@>-13日目

→←17日目
ベト22日目
ート298目

4 
脳P粒径 (服)
MAP粒径の経日変化(重量基準)

3 

-281-

劉4

n
H
u
 

n
H
V
 

ぜ

a
'
i

80 

60 

40 

20 

(

訳

)

〈
悔
瞭
)
時
余
同
糊
州
側



4 -1-4.流入負荷量と回収量の関係

MAP粒径1.5mm、沈殿槽

LV5""'24mlhrの場合の、リン

の流入負荷量と回収量の関係

について調べた。この場合の

容積とは、 MAP膨張容積

(m3) とした。実験は MAP

層の膨張属高を変化させるこ

とによって流入負荷量を変化

させた。結果を関5に示す。

流入負荷量25kg欄P/m3/dの

時、困~又量は約 20kg-P/m3/d、

回収率は約80%で、流入負荷

65kg-P/m3/dの時、回収量

は約 40kg-P/m3/d、回収率は

160 

;:;:; 140 
∞¥Fてコ¥ 120 

、2斤圏¥ 2 100 
80 

60 
曜野謝 40 

国 20 。。 50 100 150 200 250 
流入負荷量 (kg-P 1m3 I d) 
図5 流入負荷量と屈収量の関係

約 60%であった。流入負荷量 100kg-P/m3/d 以上では、流入負荷量に関わらず回~又最は 60""'

70kg-P/m3/dで一定となり、この値が最大回収量となった。

4-1-5. MAP粒径と最大回収量の関係

上記に述べたように 100 
MAP粒径が1.5mmの時、

最大回収量は約 70kg-

P/m3/dであった。反応槽内

のMAP粒子を肥大化させ

て、最大回収量の変化を調

べた結果を図6に示す。

MAP粒径の増加と共に、

最大間収量は低下する傾向

がみられ、 MAP粒径が

2.3mmの時、最大田技量は

約 40kg-P/m3/d、粒径が

80 
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MAP粒径 (阻)
3.0mmの持、約 20kg- 図6 粒径と最大田収量の関係
P/m3/dであった。

4-2. HAP法

LV=30mlhr、リン鉱石の粒径0.37""'0.46mmの場合で、リンの流入負荷量と回収量の関係に

ついて調べた。この場合、単位容積はMAPの場合と同様に、リン鉱石の膨張容積 (mりとし

た。実験は LVを一定とし、循環比を変化させることによって流入負荷量を変化させた。結果

を図7に示す。

流入負荷量が 4kg-P/m3/d以下では回収率 80%以上であり、良好に回収された。投入震が

4kg-P/m3/d以上では、回収量の増加はみられず、一定となり、 4kg-P/m3/d以上の回収量は得

られなかった。なお、いずれの流入負荷量の場合でも、原水の PU4♂約 30mgι に対し、処理
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水の P04-Pは 0.60""' 10 
3.3mg/Lであり、 90弘以

上結晶化した。
E酬手完、吉¥ 
8 

粒径0.37""'0.46mmの 盟問 6 
リン鉱石によるリンの最

H語4岡1主8 ザ大回収量は、粒径2.3mm 4 
のMAPによるリンの最 @ 

大回収量に対し、約 1110 令41経口 2 
曜暴

であった。 。
5. まとめ

。 2 4 6 8 10 
人工廃水中のりンを 流入負荷量 (kg-P 1m3 I d) 

MAP法で回収する実験 図7 流入負荷量と回収量の関係

を行い、以下の知見を得

た。

①処理水Mgと処理水P04♂の関係は、概ね、処理水中に残存したMgが30mg/Lの時、処理

水P04♂は lOmg，札であり、残帯Mgが100mgILの持、処理水P04-Pは5mg/Lであった。

②リンの回寂率は、 lJン流入負荷量が上がると低下する傾向がみられた。 MAP粒径1.5mmの

場合、概ね、流入負荷量25kg-P/m3/dの時、回収量は約20kg-P/m3/d、回収率は約80%で、

流入負荷量65kg♂Im3/dの時、回収量は約40kg-P/m3/d、回収率は約60%であった。。

③リンの最大田技量は、 MAP粒径が増加すると低下する傾向がみられた。概ね、 MAP粒径

1.5mmの時、最大回収量は約 70kg-P/m3/d、粒径2.3mmの時、約40kg♂/m3/d、粒径3.0mm

の時、約20kg-P/m3/dであった。

HAP法を用いて、リンの由収実験を行い、以下の知見を得た。

④リン鉱石層当たりのりン流入負荷量とリン回収率の関係は、流入負荷量 4kg-P/m3/d以下の

時、回収率は80%以上であった。

⑤粒箆 0.37""'0.46mmのリン鉱石によるりン最大回収量は、粒径 2.3mmのMAPによる最大

リン田技量に対し、約 1110であった。
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