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I．成果の概要  

 

課題名  2-1902 環境中に放流された排水由来GHGs排出メカニズムの解明と排出量算定方法の検討 

 

課題代表者名 山崎 宏史 （東洋大学 理工学部 都市環境デザイン学科 教授） 

 

重点課題  主：【重点課題⑧】地球温暖化現象の解明・予測・対策評価 

      副： － 

 

行政要請研究テーマ（行政ニーズ）  （2－2）河川等に放流された有機性汚濁負荷を起源とするCH4・

N2O発生メカニズムの解明及び排出削減方策の研究 

 

研究実施期間 令和元年度～令和３年度 

 

研究経費 95,382千円（合計額） 

（各年度の内訳：令和元年度：35,488千円、令和2年度：33,035千円、令和3年度：26,859千円） 

 

研究体制 

（サブテーマ１）環境中に放流される有機性排水を起源とするGHGs排出量算定方法の開発と排出削

減方策の研究（東洋大学・国立研究開発法人国立環境研究所） 

（サブテーマ２）下水処理プロセスからの溶存態GHGsの流出機構解明（秋田工業高等専門学校） 

（サブテーマ３）安定同位体を用いたN2O生成ポテンシャル評価と機構解明（東京農工大学） 

 

研究協力機関 研究協力機関はない。 

 

本研究のキーワード 温室効果ガス（GHGs）、一酸化二窒素（N2O）、メタン（CH4）、処理後排水、 

未処理排水、GHGs排出量算定方法、GHGs排出削減方策、GHGs排出機構解明、 

安定同位体 

 

１．はじめに（研究背景等） 

2016年11月に発効されたパリ協定の下、温室効果ガス（GHGs）排出量削減を適切に進める上では、GHGs

がどの分野でどの程度排出されているかを正確に把握することが重要である。 

我が国では、下水道終末処理場、浄化槽等の生活排水処理施設から排出されるCH4、N2Oについては、国

内における調査研究の成果を元に日本独自の排出係数を開発済みであり、我が国の実態を反映した精緻

な排出量計算ができている状況である。しかし、未処理排水もしくは処理後の放流水に由来する水環境

中でのCH4、N2O排出係数については、国内での調査研究事例がほとんど無いため、IPCCガイドラインで示

されたデフォルト値（世界共通）を使用せざるを得ない状況にある。ここで、ガイドラインのデフォル

ト値を我が国に適用することについて、２つの大きな課題がある。１つは、このデフォルト値が農業分

野の排出係数（農地からの窒素肥料の溶脱が対象）の転用であるため、硝酸態窒素からのN2O生成を想定

していることである。未処理の生活排水および処理後の放流水には硝酸態窒素だけでなくアンモニア態

窒素や有機態窒素が含まれており、放流時の窒素形態は、N2O排出に大きな影響を及ぼすと考えられる。

もう１つは、放流先の環境条件として、我が国における河川の特徴や気候帯を反映していないことであ

る。日本の河川は、世界の代表的な河川と比べて長さが短く、流れが速いことが指摘されている。すな

わち、大陸をゆっくり流れるライン川（欧州）やメコン川（アジア）等と比べて、放流先である河川の

溶存酸素や撹拌状態、底泥等の状態が異なり、CH4、N2O排出係数が異なる可能性がある。そのため、これ
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らを考慮に入れたN2O生成・消費の科学的なメカニズム解明と排出係数の開発が急務である。 

以上の背景に鑑み、本研究では、我が国の優れた排水処理技術や整備状況を反映しうる独自の排出係

数・算定方法の開発とその削減方策の検討を行う必要がある。 

 

２．研究開発目的 

上記、1.背景で述べた通り、下水道終末処理場、浄化槽等の生活排水処理分野から排出されるGHGs（CH4、

N2O）は、処理施設から排出される直接発生と処理後排水あるいは未処理排水が河川等水環境中に放流さ

れた後排出される間接発生とに分けることができる。 

直接発生として示される処理施設から排出されるGHGsは、下水処理プロセス中の反応槽が発生源であ

ることが分かっている。反応槽では、曝気のための撹拌や送風にともなうガス化により、GHGsが大気に

放出される。日本の処理施設から排出されるGHGs排出量の算定方法はこうしたメカニズムに基づき、主

に反応槽におけるガス化に伴うGHGsの排出を対象とした排出係数が適用されている。一方、反応槽の混

合溶液中には、ガス化に先立って水中に溶存態（D-）GHGsが存在する。これらは、それに続く最終沈殿

池や消毒プロセスなどを経て、下水道処理後排水中に残存する可能性が指摘されている。特にN2Oに関し

ては溶解性が高く、下水処理プロセスのGHGs算定におけるミッシング・ソースとなっている可能性が高

い。しかし、こうした下水道処理後排水中のD-GHGsはこれまであまり注目されておらず、その挙動に関

する情報は極めて限定的であり、D-GHGsの排出量を推定する排出係数も存在していない。そこで下水道

処理後排水に溶解し、残存しているD-GHGs量を間接発生の一部とし、それらを算定するための排出係数

の開発を研究開発目的①とし、サブテーマ2で主に対応する。また、浄化槽処理後排水にも同様に、処理

後排水にはD-GHGsが残存している可能性があるため、それをサブテーマ1で対応する。 

処理後排水あるいは未処理排水が河川等水環境中に放流された後、生成・排出されるGHGsを明らかに

するためには、未処理排水と処理後排水の水質の違いや処理施設の処理方式等による放流水中の有機物・

窒素の濃度や化学形態、構成割合が大きく異なることに着目する必要がある。さらに処理後排水が放流

される河川の四季による水温変化、溶存酸素濃度や流速変化といった水環境の影響を受ける可能性があ

る。これらのGHGs排出ポテンシャルの評価や現地調査を踏まえ、我が国の優れた排水処理技術や整備状

況を反映しうる独自の排出係数を開発するとともに、サブテーマ1, 2でそれぞれ開発した排出係数を元

にしたGHGs排出量の算定方法を我が国に適した形に改良・提案することを研究開発目的②とし、サブテ

ーマ1で対応する。さらに、処理施設由来（直接発生）と放流水由来（間接発生）を併せた排水管理全体

のGHGs排出モデルを構築し、トレードオフを含めたライフサイクル全体でのGHGs排出削減方策について

提案することを研究開発目的③とし、サブテーマ1で対応する。 

上記、サブテーマ1, 2で対応する処理施設由来（直接発生）と放流水由来（間接発生）のN2O生成量や

算定するN2Oの排出係数開発に関して、学術的な根拠を提供する必要がある。N2Oは生物・化学的な硝化・

脱窒反応の副生成物および中間生成物であるとともに、脱窒反応の最終段階であるN2への還元反応の初

発物質である。したがって、N2O生成のみならず消費活性も把握しておく必要がある。そこで、河川底質

が有するN2O生成と消費の真の活性を追跡可能な15Nトレーサー法を確立し、これを河川底質の活性評価

に適用し、N2O生成メカニズムの解明を目指した。さらに、N2O生成と消費を担う微生物を同定し、N2O生

成メカニズムに洞察を加えることを研究開発目的④とし、サブテーマ3で対応する。 

 

３．研究目標 

全体目標 未処理排水と処理後排水における水質の違い、及び処理施設の規模や処理方

式等による放流水中の有機物・窒素の濃度や化学形態、構成割合の違いを明ら

かにすると共に、GHGs排出ポテンシャル評価や現地調査を踏まえ、未処理排水、

処理後排水由来で、公共用水域から排出されるGHGsについて、我が国独自の排

出係数を開発する。また、これまで見落とされていた処理施設からの放流水に
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含まれる溶存態GHGsの排出係数を開発する。これらの排出係数開発に当たり、

水環境中のCH4・N2Oの挙動について、化学的・生物学的なメカニズムを併せて

解明することで、学術的知見の集積と排出係数の妥当性評価に活用する。 

上記にて開発した、排出係数を踏まえたGHGs排出量の算定方法を我が国に適

した形に改良・提案する。さらに、これらの算定を元に、処理施設由来と放

流水由来のGHGsを併せた排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し，ライフサ

イクル全体での排出削減方策について提案する。 

 

サブテーマ１ 環境中に放流される有機性排水を起源とするGHGs排出量算定方法の開発と排

出削減方策の研究 

サブテーマリーダー

/所属機関 

山崎 宏史/東洋大学 

蛯江 美孝/国立環境研究所 

目標 下水処理場放流水が流入する河川等の調査を通じ、GHGs排出に影響を及ぼす

主要なパラメータの抽出を行う。また、この抽出した主要なパラメータを用い

た室内モデル試験を実施することで、有機性排水由来のGHGs排出ポテンシャル

の評価を行う。併せて、下水処理場、浄化槽における放流水の調査を行い、水

質バランス（有機物・窒素の形態、構成割合等）や環境条件を考慮したGHGs排

出ポテンシャル評価を行う。  

上記と並行して、関係機関とも連携しつつ、複数の排出係数を用いた方法論

を検討するとともに、排水管理全体（汚水処理施設＋放流河川からのGHGs）に

係るGHGs排出源を整理し、新たな方法論を作成する。また、作成した方法論に

基づき、有機性排水由来GHGsに関する我が国独自の排出係数および排出量算定

方法を提案する。さらに、排水管理全体のGHGs排出モデルから総合的なGHGs排

出量最小化のシナリオを提案する。 

サブテーマ２ 下水処理プロセスからの溶存態GHGsの流出機構解明 

サブテーマリーダー

/所属機関 
増田 周平/秋田工業高等専門学校 

目標 下水処理水に含まれる溶存態GHGsの量を推定する排出係数を開発する。その

ために、複数の異なるプロセス構成の下水処理場において、反応タンクおよび

最終沈殿池以降のプロセスにおける溶存態GHGsの実態を把握する。その上で、

生物処理、塩素処理やオゾン処理などのプロセスにおけるGHGs生成に影響する

主要な環境因子を明らかにし、それらをふまえGHGs生成量を最小化する条件に

ついて検討する。検討の結果は、下水処理水に含まれる溶存態GHGs発生量の推

定、およびその削減可能性に対する定量的な評価を可能とすることで、サブ１

における排出量算定方法、GHGs排出量最小化シナリオの提案および本テーマ全

体に貢献する。 

サブテーマ３ 安定同位体を用いたN2O生成ポテンシャル評価と機構解明 

サブテーマリーダー

/所属機関 
寺田 昭彦/東京農工大学 

目標 都市河川に点在する生活排水処理施設の上流・下流を含めた複数箇所の底質

中に生息する微生物群集の網羅的解析を行い、底質におけるN2O生成とN2O消費

を担う微生物群の同定と定量を行う。また、河川底質や活性汚泥などに生息す
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る微生物群が有するN2O生成・消費ポテンシャルの正確定量を目指し、新規15Nト

レーサー法を開発する。脱窒細菌の純粋菌株数種を用いた嫌気条件における回

分試験を実施し、N2O生成およびN2O消費速度の定量を行う。さらに、15Nトレー

サー法を用い、河川底質のN2Oの生成量や生成経路、蓄積、消費速度を明らかに

する。  

サブ１、２の河川底質サンプルなどに15Nトレーサー法を適用し、N2O生成と

N2O消費に関する定量的知見をサポートする。さらには、本テーマで提案する排

出係数の学術的根拠となるデータを蓄積する。 

 

４．研究開発内容 

上記で述べた通り、現在、日本における生活排水処理分野、処理後排水や未処理排水を起源に水環境

中から排出されるGHGs排出量は、日本での調査研究が少ないため、IPCCガイドラインに示されているデ

フォルトの排出係数を適用している状況である。 

研究開発目的①で示した通り、下水道終末処理場内反応槽の混合溶液中には、溶存態（D-）GHGsが存

在するが、これらのD-GHGsは、それに続く最終沈殿池や消毒プロセスなど経て、処理後排水中に残存す

る可能性が指摘されているが、現在のデフォルト値では、処理後排水中に残存するD-GHGsは考慮されて

いない。そこでサブテーマ2では、下水処理プロセスの種類に着目し、複数の下水道終末処理場での実測

調査を通じ、下水道処理後排水に残存しているD-GHGsに影響を及ぼす環境因子について検討を行った。

また、現在、下水道処理施設からのGHGs排出量の算定では、下水道終末処理場の処理方式を4種に区分し

算定がなされているが、処理後排水からのGHGs排出量の算定に関しても、これら各処理方式の原理に基

づいた開発が必要と考えられる。そのため、複数の現場調査による実測結果を元に、現在の処理施設か

らの各処理方式ごとのGHGs排出量算定方法を考慮に入れながら、下水道処理後排水に残存するD-GHGsを

算定するための排出係数の開発を行った。 

研究開発目的②で示した通り、処理後排水や未処理排水が河川等水環境中に放流された後排出される

GHGsを明らかにするためには、未処理排水と処理後排水の水質の違いや処理施設の処理方式等による放

流水中の有機物・窒素の濃度や化学形態、構成割合が大きく異なることに着目する必要がある。さらに

その水環境中からのGHGs排出には、上記で示した通り、処理後排水に残存するD-GHGsおよび処理後排水

が放流される河川の水環境の影響を受ける可能性がある。そこで、サブテーマ1では、複数の下水道終末

処理場および浄化槽の処理後排水が放流され、流域負荷の影響が少ないと考えられる河川や水路を対象

に、GHGs生成に関する年間を通じた実測調査を行なった。その際、処理後排水や未処理排水に残存する

D-GHGsの影響、河川の環境条件を考慮することにより、処理後排水や未処理排水に含まれる窒素負荷、

有機物負荷を起源に自然界での分解に伴い生成されるGHGs算定方法の開発を行った。さらに、研究開発

目的③で示した通り、処理施設由来（直接発生）と上記サブテーマ1, 2で開発したGHGs算定方法を元に

した放流水由来（間接発生）を併せた排水管理全体のGHGs排出モデルを下水道分野と浄化槽分野に分け

て構築し、トレードオフを含めたライフサイクル全体での排出削減方策について提案を行った。 

上記、研究開発目的④で示した通り、サブテーマ1、2で開発されるN2O排出係数に対しては、学術的な

エビデンスを提供することが必要である。そのために、生物・化学的なN2O生成機構の解明およびN2O生

成・消費の真の速度の算定が重要となる。そのため、サブテーマ3では、これら河川での硝化・脱窒反応

に伴うN2O生成・消費の速度を明らかにするために、15Nトレーサー法を用いた真のN2O生成とN2O消費速度

の評価方法を確立し、河川底質の精緻なN2O生成・消費に関わる活性評価を可能とした。大規模およびサ

ブテーマ1と連携した小規模河川において下水道終末処理場放流口の上流・下流の河川底質の微生物叢

および生理活性を評価し、河川水の硝酸イオン濃度と嫌気条件下でのN2O消費に関する関係を明らかとし

た。サブテーマ1と連携した現場調査において、本研究で開発した硝化試験・脱窒試験の結果を踏まえ、

サブテーマ1調査河川におけるN2O排出メカニズムを明らかとした。 
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５．研究成果  

５－１．成果の概要 

【サブテーマ1：環境中に放流される有機性排水を起源とするGHGs排出量算定方法の開発と排出削減方

策の研究】（東洋大学・国立研究開発法人国立環境研究所） 

 サブテーマ1の目的は、下水道終末処理場および浄化槽の処理後排水や未処理排水が放流される河川

や水路における実測調査を行い、処理後排水や未処理排水を起源に自然界での分解に伴い生成される

GHGs算定方法を開発することである。これらの処理後排水や未処理排水が河川等水環境中に放流された

後排出されるGHGsを明らかにするためには、処理後排水や未処理排水中の有機物・窒素の濃度や化学形

態、構成割合に着目する必要があると共に、処理後排水や未処理排水が放流される河川の環境条件を考

慮する必要がある。また、処理後排水には処理場内で生成されたN2Oが残存しているため、処理後排水に

含まれる窒素成分のみを起源とし、河川等水環境で生成されるN2Oを正確に把握するためには、処理後排

水に残存する溶存態（D-）N2Oを考慮する必要がある。さらに、これら開発したGHGs算定方法を元に、処

理施設由来（直接発生）と放流水由来（間接発生）を併せた排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し、

トレードオフを含めたライフサイクル全体での排出削減方策について提案を行った。本項では、下水道

分野での検討結果を主に示す。 

1.1 河川環境基準類型別溶存態GHGs存在量の把握 

まず初めに、河川環境基準類型別D-GHGsの存在量を

把握するために、埼玉県内20地点、環境基準類型AA～C

に該当する環境基準点において、調査を実施し、現場測

定項目、水質分析項目とD-GHGsとの関係を解析した。そ

の結果、図1.6に示すとおり、環境基準類型がAAからCに

低下するに従いDO濃度が低下し、それに伴いD-N2O濃度

が増加する傾向が見られた。特に環境基準類型Cの河川

において、DO濃度が約 8 mg/L以下に低下した際にD-N2O

濃度が急激に高くなる傾向が見られた。 

1.2 下水道処理後排水を起源とした河川でのGHGs生成状況 

次に、埼玉県内の下水道終末処理場A～Cの

処理後排水が放流される河川α～γを対象に

詳細な調査を行った。調査地点の特徴を表1.1

に示す。河川βにおける河川流下方向に対す

る窒素量の挙動を図1.9に示す。この結果から、

本対象河川の調査範囲では、河川流下方向に

対し、NO3-NやT-N濃度の大きな減少は認めら

れず、また、河川αではDOが過飽和で存在して 

いたことから、本研究対象河川である河川αでは脱窒

反応はほとんど進行せず、生成されたD-N2Oは主に硝化

反応に由来するものと考えられた。一方、この処理後排

水には処理場内で生成したD-N₂Oが過飽和状態で残存

していた。そのため、放流先河川において処理後排水に

含まれるNH4-N等窒素成分から生成されたN₂O量を正確

に把握するには、処理後排水に残存しているD-N₂O量を

差し引く必要があると考えられた。そこで、室内脱気試

験により、過飽和濃度のD-N2Oを含む処理後排水を対象 

図1.6 河川環境基準類型別 

DO濃度とD-N2O-N濃度の関係 

表1.1 下水道処理後排水および河川の流量と特徴 

放流水量
(m³/h)

河川水
量(m³/h)

処理方式
環境基準
類型指定

下水道終末処理場A 706 ー OD 法 ー

下水道終末処理場B 1144 ー 標準活性汚泥法 ー

下水道終末処理場C 1020 ー 標準活性汚泥法 ー

河川α ー 1,465 ー B

河川β ー 1420 ー A

河川γ ー 589 ー C

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

0.0 5.0 10.0 15.0

D
-
N

2
O

-
N

(μ
g/

L
)

DO(mg/L)

AA
A
B
C

図1.9 河川β流下方向における 

各態窒素量とD-N2O-N量の変化 
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に、流速を変化させることにより、N2Oが大気中へ脱気する

速度を算出した。結果は、図1.10に示す通り、処理後排水

に含まれるD-N2Oは、河川へ放流された後、D-N2O濃度と流

速に比例し脱気速度が変化し、ガス態N2Oとして大気中に

放出されると考えられた。この結果から初期D-N2O-N当た

りの脱気速度(1)式を得た。 

 

 

ここで、V ：初期脱気速度（μg/L・min）、Co：初期D-N2O-

N濃度（μg/L）、X：流速（m/s）である。 

上記の結果を元に、河川流下方向に対する実測D-N2O-N

量に、上記式(1)を元に算定した脱気D-N2O-N量を加算した

結果を図1.13に示す。また、この実測＋脱気D-N2O量から、

0m地点として示した河川水＋処理後排水に残存していた

D-N2O-N量を差し引いたD-N2O-N量を河川の硝化反応で生成

したD-N2O-N量とした。この結果をもとに、処理後排水に含

まれるNH4-Nを起源に、環境基準類型B，Aの河川α，βでの

硝化由来D-N2O-N排出係数を式(2）より算出した。本実験に

おける硝化由来のD-N2O-N排出係数は、河川α，β平均で 

0.0020(kg-D-N2O-N/kg-NH4-N)と試算された。 

 

 

 

 

 本研究で調査した河川α～γにおけるDO濃度とD-N₂O-N

濃度の関係を図1.16に示す。この結果から図1.6と同様、

河川環境基準類型C、DO濃度が約 8 mg/L以下になった場合

に、D-N₂O-N濃度が急激に増加している現象が認められた。

図1.17，1.18は調査河川におけるNO2-N濃度，NH4-N濃度と

D-N2O-N濃度の関係を示す。NO2-N濃度に対してD-N2O-N濃度 

は、正の相関があり、一定の割合でN2O生成がなされており、その一部は非生物学的な反応でN2Oが生成さ

れるという報告もなされている。一方、NH4-N濃度に対しては、それぞれ正の相関が見られたものの、NH4-

Nに対するD-N2O-Nの割合は一定ではない。既往研究からDO濃度が低濃度であるとNO2
-酸化反応が停滞し、

NO2
-が蓄積しN2Oが生成される結果が報告されている。すなわち、河川におけるNH4-Nを起源とした硝化反

応において、河川DO濃度の低下により硝化反応が阻害されることに伴いNO2-Nが生成され、それに伴い、 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

・・・式(1) 

・・式(2) 

図1.10 初期D-N2O-N濃度 C0 と 

    初期脱気速度Vの関係 

図1.16 調査各地点における 

DOとD-N₂O-Nの関係 
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図1.18 調査各地点における 

NH4-NとD-N₂O-Nの関係 
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図1.17 調査各地点における 

NO2-NとD-N₂O-Nの関係 
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N2Oの生成が増大したと考えられた。この結果をもとに河川環境基準類型Cの河川γを対象に、処理後排

水に含まれるNH4-Nを起源に河川での硝化由来D-N2O-N排出係数は、0.0040(kg-D-N2O-N/kg-NH4-N)と試算

され、環境基準類型Cの河川γにおける硝化由来の排出係数は河川αと比較し約2倍高い値となった。 

本実験では、処理後排水および河川に残存するD-N2O量を差し引くと共に、河川環境を考慮し、下水道

処理後排水を起源とした河川での硝化由来D-N2O排出係数を開発した。そのため、処理後排水を起源に自

然界での分解に伴い生成されるGHGs排出量の算定には、サブテーマ2で対象とした処理後排水に残存す

るD-N2O量および処理後排水に残存するNO2+3-Nおよび河川での硝化反応に伴い生成されるNO2+3-Nを起源

に、河川下流での脱窒反応に伴い生成されるN2O量を別途算定し加算する必要がある。 

1.3 下水道処理後排水を起源としたGHGs排出量算定方法の開発 

 上記で示した下水道処理後排水を起源とした自然界の分解に伴うN2O排出量の算定方法を表1.4の通り

整理した。なお、黄色枠で示した箇所が本研究で開発した算定方法である。 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

1.4 処理施設由来と処理後排水由来GHGsを併せた排水管理全体のGHGs排出モデルの構築と削減方策 

下水道処理施設由来（直接発生）と本研究で開発した算定方法を元にした処理後排水由来（間接発生）

を併せ、単位汚水処理量当たりのGHGs排出量に換算することで、排水管理全体でのGHGs排出モデルを構

築した。現在、下水道の直接発生に適用されている4種の処理方式に区分し、それぞれGHGs排出量を算出

し，積算した結果を図1.31に示す。GHGs排出量が最も大きかったのは③嫌気無酸素好気法及び循環式硝

化脱窒法であり、これは最も小さかった②嫌気好気活性汚泥法に比べて約1.3倍となった。これらの結果

は、高度処理により窒素除去を行う処理方式では、処理場内直接発生のCH4，N2O排出量が抑えられるのに

対し、その減少量を上回る電力由来CO2が排出されることで、下水道システム全体のGHGs排出量が大きく

なることを示している。一方、電力由来のCO₂排出量の差が少ない①標準活性汚泥法と②嫌気好気活性汚

泥法、③嫌気無酸素好気及び循環式硝化脱窒法と④循環式硝化脱窒型膜分離活性汚泥法をそれぞれ比べ

ると、下水道システム全体からのGHGs排出量は高度処理である②嫌気好気活性汚泥法，④循環式硝化脱

窒型膜分離活性汚泥法の方が小さいことが明らかとなった。これらの結果は、高度処理において、電力

由来のCO2を除いた場合、直接発生・間接発生共に下水道システム全体からのGHGs排出量が少ないことを

示している。現在、日本のGHGs削減目標である2050年カーボンニュートラルの考え方に則り、エネルギ

ー起源CO2排出量を実質ゼロと仮定し、非エネルギー起源GHGs排出量のみを比較した場合には、直接発生・ 

表1.4 下水道処理後排水を起源としたN2O算定方法 

排水処理
方式

処理施設
N2O排出

処理後排水
残存N2O

EF0 活動量 EF1 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されていない

IPCC G.L.
Default
（2019）

考慮されていない

標準
活性汚泥法

0.090
g-N2O
-N/m3

排水処理量
（m3）

EF0
×

0.48

排水処理量
（m3）

嫌気好気
活性汚泥法

0.019
g-N2O
-N/m3

嫌気無酸素
好気法・
循環式

硝化脱窒法

0.007
g-N2O
-N/m3

循環式
硝化脱窒型

膜分離
活性汚泥法

0.0003
g-N2O
-N/m3

河川環境
処理後排水

由来N2O

EF2+3 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されて
いない

硝化由来
考慮されていない
5 g-N2O-N/kg-N

（脱窒由来）

排水処理量

×
放流T-N濃度

IPCC G.L.
Default
（2019）

清澄な河川 5 g-N2O-N/kg-N 排水処理量

×
放流T-N濃度富栄養化河川 19 g-N2O-N/kg-N

河川環境基準
（AA～B）

2 g-N2O-N/kg-NH4-N
（硝化由来）

排水処理量

×
放流NH4-N濃度

5 g-N2O-N/kg-N
（脱窒由来）

IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流T-N濃度

河川環境基準
（C～E）

4 g-N2O-N/kg-NH4-N
（硝化由来）

排水処理量

×
放流NH4-N濃度

5 g-N2O-N/kg-N
（脱窒由来）

IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流T-N濃度
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間接発生共に、高度処理化により、非エネ

ルギー起源GHGs排出量は減少することに

なる。そのため、その場合の処理方式別

GHGs排出量は、④循環式硝化脱窒型膜分

離活性汚泥法＜③嫌気無酸素好気及び循

環式硝化脱窒法＜②嫌気好気活性汚泥法

＜①標準活性汚泥法となる。 

GHGs排出量の算定は排出係数に活動量

を乗じて求められる。すなわち、下水処理

後排水を起源とし、河川から排出される

GHGs排出量を削減する方法は，排出係数

を小さくする方法と活動量を小さくする

方法に分けることができる。環境基準点

による調査（図1.6）においても、河川α

～γでの調査（図1.16）においても、環境

基準類型C以下、河川DO濃度が約 8 mg/L

以下において、N2O生成の増大が確認され

ている。すなわち、環境基準類型B以上の 

河川環境では、処理後排水に含まれるNH₄-Nを起源とした硝化反応が速やかに進行し、N2O生成が抑制さ

れる。一方、環境基準類型C以下の場合、DO濃度が低濃度となる場合が多く、NH4-Nの硝化反応が滞り、

副生成物であるN2Oが生成され易い環境となる。すなわち、排出係数を小さくするには、河川を清澄に保

つことでDOの消費を抑制し、河川水中のDO濃度を高濃度に維持することで、N₂Oの生成を抑制することで

ある。そのためには，高度処理化による下水道処理施設から河川への汚濁負荷低減の他、河川維持管理

作業による定期的な河床の清掃、水生植物等によるDO供給などにより、河川のDO濃度を高濃度に維持す

るとともに、河川環境基準をB以上のカテゴリーへ移動することが重要となる。2017年には、下水道終末

処理場の高度処理化等の推進により、東京都内から河川環境基準類型Eが無くなり、AA, Aが増加した事

例がある。一方、活動量を小さくするには、下水道終末処理場の高度処理化により処理後排水に含まれ

るBOD等有機物の他、NH4-N量、T-N量の削減が求められる。すなわち、下水道終末処理場の高度処理化は、

下水処理過程からの直接発生、処理後排水を起源とした河川での間接発生からのGHGs排出量を同時に削

減できることになり、50%以上の削減が期待される。下水道終末処理場の高度処理化は、直接発生・間接

発生からのGHGs排出量削減に相乗効果をもたらすと考えられる。 

 

【サブテーマ2：下水処理プロセスからの溶存態GHGsの流出機構解明】（秋田工業高等専門学校） 

サブテーマ2の目的は、下水処理プロセスから処理水の形で系外に流出するD-GHGsの動態を明らかに

するとともにその生成機構を解明し、これまで算定対象とされていなかった処理水由来のD-GHGs排出量

を算定する手法を開発することである。目的達成のため、異なるシステム構成の下水処理プロセスを対

象に現地調査を実施し、反応槽から放流に至るD-GHGsの時空間分布を明らかにした。さらに、生物反応

槽および消毒プロセスにおけるD-GHGsの生成機構の解明に取り組み、D-GHGsの生成に寄与するプロセス

と環境因子を明らかにした。得られた知見を統合し、D-GHGsの排出量を算定する排出係数を開発した。

さらに実処理場において、GHGs排出量を削減するための検討を行い、実際の下水処理プロセスにおける

高度窒素除去とGHGs排出量の削減を可能にするモデルケースを示した。 

2.1 GHGsの実態調査 

D-GHGsの動態を把握するため、ユニット構成が異なる5カ所の下水処理場において現地調査を実施し

た。現地調査においては、D-GHGsに加え、G-GHGsおよび水質に関する調査も行った。特にGHGsの生成に 

図 1.31 各下水処理方式における GHGs 排出量 

（汚水量当たり，CO2換算） 

0

0.1

0.2

0.3

■ 電力-処理場ポンプ(CO₂) ■ 電力-水処理(CO₂)

■ 電力-汚泥処理(CO₂) ■ 電力-その他(CO₂)

■ 水処理プロセス(CH₄) ■ 水処理プロセス(N₂O)

■ 汚泥処理プロセス(CH₄) ■ 汚泥処理プロセス (N₂O)

■ 処理排水由来(N₂O) ■ 自然界における分解(CH₄)

■ 自然界における分解(N₂O) ■ 処理後排水に残存する溶存態(N₂O)

C
O

₂排
出

量
(t

-
C

O
₂/

千
･m

³)

①標準
活性汚泥法

②嫌気好気
活性汚泥法

③嫌気無酸素
好気及び
循環式
硝化脱窒法

④循環式
硝化脱窒型
膜分離
活性汚泥法

処理施設由来（エネルギー起源）

処理施設由来
（非エネルギー起源）

処理後排水由来
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寄与が大きいと考えられる反応槽においては、D-N2OおよびG-GHGs（G-CH4、G-N2O）の連続モニタリング

を行うことで重点的に評価した。 

各処理場におけるN2O濃度の日平均値の月内変動を図2.2に示す。また日変動として、1ヵ月のデータに

ついて同時刻の平均値を計算し、あわせて標準誤差をエラーバーとして示した結果を図2.3に示す。これ

より、N2Oの濃度域や変動特性は処理場によって異なるものの、日変動については比較的高い再現性が確

認された。これらの変動特性はシステム構成、流入負荷変動、無機態窒素の存在形態、DO濃度などの影

響を受けていると考えられた。また、処理場固有の日変動を把握することで、現地調査における採水時

間や頻度の最適化が可能になることが示された。 

2.2 GHGs生成メカニズムの解明 

 図2.9に示すガスストリッピング型の活性試験により、実処理場の活性汚泥を用いてN2Oの生成活性試

験を行った。図2.10に典型的な試験結果を示す。これより、曝気環境下においては、DOが1 mg/LかつNH4
+

とNO2
-の共存下(Run C)の条件で最もN2Oの生成が促進された。NH4

+とNO2
-の共存下においてDOが上昇した

場合(Run B)、N2Oの生成は抑制された。NO2
-が存在しない条件下(Run A)では、N2Oの生成はさらに低下し

た。また、無酸素条件かつNO2
-と電子供与体添加条件(Run D)においては、開始直後にN2O濃度の上昇が見

られ、比較的短時間で減少した。 

 N2Oの生成活性を単位生物量（MLVSS）かつ１時間あたりのN2O生成量と定義した。3か所の下水処理場の

活性汚泥のN2O生成活性を比較した結果を図2.12に示す。これより、A処理場とC処理場では、Run Dの生 

図2.2 各処理場における月内変動（上：A

処理場、中央：B処理場、下：C処理場） 

図2.3 各処理場における日内変動（上：A

処理場、中央：B処理場、下：C処理場、灰

色は標準誤差） 
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成活性が若干A処理場で高いものの、Run A–D間の量的関係性は類似していた。一方B処理場については

Run Dの生成活性がRun Cよりも低かった。その要因として、A処理場とC処理場はいずれも処理水に低濃

度のNH4
+に加えてNO3

-も残存しており、それにより当該処理場の活性汚泥には相対的に高い脱窒活性が備

わっていたと考えられる。一方で、B処理場は窒素の高度処理を行っている処理場であり、処理水には

NH4
+やNO3

-の残存もほとんど見られないことから、活性汚泥が有している脱窒活性が低く、それがRun D

において低いN2O生成活性が得られた要因と考えられる。B処理場は実際のN2O発生量も低い処理場であっ

たことから、N2O生成量の低い下水処理場の活性汚泥は、N2Oの生成活性の中でもとりわけ脱窒に関する

N2O生成活性が低いことが分かった。 

 なお現地調査およびラボ試験の結果、消毒プロセスにおいては塩素消毒におけるN2O生成が認められた

ものの、その生成量は反応槽と比較して少量であ

った。また、紫外線およびオゾン処理に由来する

GHGs生成は確認されなかった。 

2.3 D-GHGs排出係数の開発 

現地調査の結果より、反応槽以降のD-GHGsの濃

度変化に関しては、N2Oは反応槽と同程度が処理水

に残存するのに対して、CH4はほとんどが消失して

おり、処理水には残存していなかった。既往の知見

も含め、下水処理水中のD-GHGs濃度分布を解析し

たところ、図2.19のようになった。中央値を基に各

GHGsのCO2当量を算出したところ、D-N2OはD-CH4の

約83倍となり、N2Oの寄与が大きいことが示された。 

図2.10 活性試験における典型的な 

濃度プロファイル 

図2.12 異なる処理場におけるN2O生成活性 

図2.9 生物活性試験の基本デザイン 

図2.19 下水処理水中のD-N2OおよびD-CH4分布 
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以上をふまえ、下水処理水由来のD-GHGsとしてD-CH4は算定対象

から除外してD-N2Oのみを対象とすることとし、排出係数：EF1は、

反応槽におけるG-N2O排出量に対する処理水中のD-N2O排出量の比

として定義した。既往の知見を含め、D-N2OとG-N2Oのフラックスの

比率を図2.22に示す。ばらつきをふまえ中央値の値を採用すると、

EF1は0.48となった。これはG-N2O排出量に対するD-N2O排出量の比

率が0.48であることを意味すると同時に、全N2O排出量に占めるD-

N2O排出量の割合が約32％に上ることを示している。 

開発したEF1は、現在運用されているわが国のG-GHGsの排出係

数：EF0と連動して容易に実装が可能である。現在のEF0は流入量

にEF0を乗じることでガス化量を算出している。そのため、ガス化

量にEF1を乗じることで下水処理水を経由したD-N2Oの排出量を算

出することが可能になる。さらに、EF0の削減、すなわち反応槽で

のGN2Oの削減はそのままD-N2Oの削減に直結する点も合理的であ

ると考えられる。 

2.4 GHGs排出量の削減方策の提案 

現地調査の対象としたA処理場において、特にN2Oの排出量の削

減を目的とした検討を行った。その結果、攪拌方法の違いにより、

N2O濃度を時空間的に制御できることを明らかにした。特に、無酸素エリアと適切なDO濃度の好気エリア

を同時に形成する攪拌方法では、74％の無機態窒素除去率と、0.31％の低いN2O転換率を達成した。また、

N2Oの生成機構は流入下水量の変動、およびDOや有機物濃度の影響を特に強く受け、N2Oの抑制には適切

な無酸素エリアの形成と、流入下水中に含まれる有機物の有効利用によるN2O還元の促進が重要と考えら

れた。得られた知見を基に、A処理場における高度窒素除去とN2O抑制を可能にする運転方法を提案する

ことで、実処理場におけるGHGs削減のモデルケースを示した。 

 

【サブテーマ3：安定同位体を用いたN2O生成ポテンシャル評価と機構解明】 

サブテーマ3の目標は、サブテーマ1および2で評価される排水処理施設および処理水放流後の河川か

ら排出されるN2O生成量や算定するN2Oの排出係数に関して、学術的な根拠を提供することである。具体

的には、排水処理施設の処理水がどのように河川底質の微生物叢に影響を及ぼしているかを理解し、N2O

生成メカニズムを提案することを目指した。そのため、サブテーマ3では、嫌気条件下において精緻にN2O

生成・N2O消費速度を検出するための手法確立を行った。次に、大規模都市河川（多摩川）および小規模

河川（サブテーマ1の河川α）を選定し、生活排水処理施設からの放流水が河川底質のN2Oの生成・消費

に関わる活性や微生物叢に及ぼす影響を評価した。 

3.1 15Nトレーサー法による脱窒条件下での真のN2O生成とN2O消費活性の手法開発 

従来の15Nトレーサー法を応用し、脱窒反応における真のN2O生成・消費速度の同時定量を行える手法の

開発を行った。純粋培養系の3種類の脱窒細菌Azospira sp. strain I13、Alicycliphilus denitrificans 

strain I51、A. oryzae strain PSをそれぞれ封入したバイアル瓶に15Nの安定同位体で標識した硝酸イ

オン（15NO3
-）と分子量44のN2Oを脱窒細菌に供給し、窒素化合物の動態を追跡した（図3.1）。ヘッドス

ペース中のN2およびN2Oの同位体（29N2、30N2、44N2O、45N2O、46N2O）濃度を経時的に測定し、図3.1に示す式

より、真のN2O生成速度と真のN2O消費速度を査定した。分子量の異なるN2OとN2濃度を追跡した結果、真

のN2O生成・消費速度の定量に成功した（図3.7）。また、同じ遺伝子型の脱窒細菌でも、真のN2O生成速

度と真のN2O消費速度の絶対値やこれらの速度比が大きく異なることが観察され、種類によってN2O生成

が優先する種、N2O消費が優先する種が存在することを明らかにした。 

 

図2.22 EF1の箱ひげ図 

サンプル数＝15、平均値＝

1.46、最小値＝0.09、中央値＝

0.48、最大値＝10.2、外れ値：

10.2、3.19、2.83 
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3.2 バイアル試験による大規模河川底質のN2O消費活性評価 

中流域に複数の生活排水処理施設が存在する大規模都市河川である多摩川をサンプリングサイトと

して、河川底質のN2O生成や消費に関する試験を行った。大規模都市河川中流の排水処理施設の上部・下

部を含めた9地点から、河川底質を採取した。採取した河川底質を用いたN2O消費活性試験、および16S 

rRNA遺伝子のアンプリコンシーケンスに基づく微生物叢解析、硝化・脱窒に関連する機能遺伝子の定量

PCRによる硝化細菌・脱窒細菌の定量を行った。 

河川底質の潜在的なN2O消費に関する活性評価とサンプリングサイトの水質との関連性を評価したと

ころ、河川水中の硝酸イオン濃度の増大に伴い、N2O消費活性が併せて増大し、強い正の相関が得られた

（図3.9a）。一方、サンプリングサイトのアンモニア濃度は硝酸イオン濃度ほどの明確な相関関係が得

られなかった（図3.9b）。構造方程式モデリングの結果、排水処理施設の処理水中に含まれる硝酸イオ

ン濃度と河川水中の溶存N2O濃度とN2O生成速度に強い相関が現れた（図3.14）。この結果より、大規模河

川に合流する生活排水処理施設の処理水中の硝酸イオンがN2O生成の主要因になる可能性を示した。一方

で、実環境では溶存酸素濃度が飽和に近く、硝酸イオンの脱窒によるN2O生成・N2O消費の活性は低く、脱

窒による生活排水処理施設下流でのN2O生成は極めて低いことが示唆された。 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 図3.9 大規模河川環境の(a) NO3
-濃度および (b) NH4

+濃度と河川底質のN2O消費速度の相関性 

図3.1 新規15Nトレーサー法を用いた真のN2O生成とN2O消費の速度定量の概念図 
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図3.7 新規15Nトレーサー法の適用による各脱窒細菌の真のN2O生成・消費速度の比較 
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3.3 河川底質の微生物叢解析によるN2O生成・消費に関与する微生物群の同定・定量 

アンモニア酸化細菌・古細菌の有するアンモニア酸化酵素をコードする機能遺伝子amoA, amoBの定量

の基づく結果、従来のアンモニア酸化細菌よりも完全アンモニア酸化細菌の機能遺伝子のコピー数が高

くなった。これらの細菌群がN2O生成

に関与している可能性を示唆した。ま

た、16S rRNA遺伝子に基づく微生物叢

と機能解析の結果（図3.13）、N2O生成・

消費に関する微生物群を(1)N2O生成

のみに関与する微生物; (2)脱窒反応

に関与する全ての機能を保有し、N2O

生成・消費の双方に機能しうる微生

物; (3)亜硝酸還元もしくは一酸化窒

素（NO）還元能が欠損しており、N2O消

費に関与する微生物、の3つに分類し、

それぞれのグループの主な細菌群の

同定に成功した。 

3.4 バイアル試験による小規模河川底質のN2O生成・消費活性評価 

小規模河川（サブテーマ1の河川α）を対象に、流域に存在する生活排水処理施設の放流口の上流・下

流の底質のN2O生成およびN2O消費活性と、微生物叢の解析を行った。処理水放流口の下流では、N2O生成

活性およびN2O消費活性の双方が高くなることを確認した。この結果より、生活排水処理施設の処理水が

河川へ流入することにより、潜在的な脱窒活性が高くなる可能性を示唆した。また、下流に向かうにつ

れて嫌気条件でのN2O生成速度が増加することも明らかになった（図3.15）。 

 次に、各サンプリングサイトの底質の潜在的な硝化活性と、その副生成物として検出される累積N2O排

出ポテンシャルを排出係数として定量した。約2週間の回分試験を通して、生活排水処理施設の放流口出

口で最も高い硝化ポテンシャルを有することが明らかになった（図3.16）。アンモニア酸化によるN2O排

出係数が最も高くなったのは、⑧合流6であった。また、河川上流ではアンモニアから変換される硝酸イ

オン濃度が最も低く、河川上流の底質が有するアンモニア酸化活性は低いことが示唆された。以上より、

河川底質の潜在的なアンモニア酸化反応の進行によるN2O生成は、排水処理施設の処理水放流口の下流で

起こることを示唆した。サブテーマ1の実地データと照らし合わせると、河川底質のN2O生成・消費能力

は潜在的に高いものの、実環境ではアンモニア濃度が低く、溶存酸素が高いことにより、硝化からのN2O

生成が限定されていることが示された。また、河川での脱窒由来のN2O生成は、潜在的な能力を発揮する

嫌気条件が河川底質の深部に限定されていることから、実際のN2O生成は少なくなることを示した。 

図3.14 構造方程式モデリングによる排水処理施設の放流水と大規模河川の溶存態N2Oとの関連性 

（Zhou et al.の論文10）の図を改変して転載） 
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- NO2
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Nar or Nap NirS or NirK NorBC NosZ

Nar or Nap NirS or NirK NorBC NosZ

Nar or Nap NirS or NirK NorBC NosZ

●グループ2: 脱窒能を全て有している→N2O生成・還元微生物

●グループ3: 脱窒経路は不完全だが、N2O還元能を有している→N2O還元微生物

• Hyphomicrobium属
• Flavobacterium属
• Xanthobacteraceae科
• Rhodocyclaceae科
• Rhizobiales属 など

• Gemmatimonas属
• Opitutus属
• Niabella属 など

• Stenotrophomonas属
• Gemmata属
• Ca. Nitrososphaera
• Turnerilla属
• Nitrosomonaceaea科
• Thermonas属
• Nitrospira属 など

大規模河川; 小規模河川; 両河川

検出された微生物群

図3.13 河川底質で検出されたN2O生成・還元微生物群の分類

と同定された微生物群 
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3.5 小規模河川の底質の微生物叢解析によるN2O生成・還元微生物の同定・定量 

硝化微生物の存在量を示す遺伝子コピー数に着目した結果、最も高いコピー数を示したのは完全アン

モニア酸化細菌の遺伝子amoBであった。また、従来のアンモニア酸化細菌の機能遺伝子amoA (Bacterial 

amoA)およびアンモニア酸化古細菌の遺伝子amoA(Archael amoA)の存在量は同等であった。また、amoBは

放流水合流地点やその下流で高いコピー数が得られた。Bacterial amoAは、合流地点で最も高いコピー

数が得られた。これらの機能遺伝子の転写遺伝子数は機能遺伝子の存在量と類似する結果となった。 

また、16S rRNA遺伝子の微生物叢解析を行った結果、N2O生成に関与する微生物群として、アンモニア

酸化古細菌として知られるCa. Nitrosphaera属や、完全アンモニア酸化細菌および亜硝酸酸化細菌とし

て知られるNitrospira属が検出された。これらの微生物群はDNAおよびcDNAの双方で検出されたため、規

模に拘わらず河川に生息して、アンモニア酸化に関与するとともに、副生成物としてN2O生成を行ってい

る可能性が裏付けられた。さらに、大規模都市河川および小規模河川の微生物叢解析を統合した結果、

N2O生成のみに寄与する共通する細菌の分類群としてNitrospira属、N2O生成・N2O消費の双方に関連する

共通の細菌の分類群として、Rhodocyclaceae科、Rhizobiales属を同定した。一方、N2O消費のみに寄与

する細菌の分類群としてNiabella属を同定した。N2O消費のみを専属的に行う種に関しては、河川環境に

影響を受けて河川ごとに異なる可能性を示唆した。 

５－２．環境政策等への貢献 

本研究では、科学的検証を踏まえた独自の排出係数を開発するために、下水処理過程および下水道処

理後排水からのGHGs排出調査（サブ２）および下水道終末処理場、浄化槽からの処理後排水が放流され

る河川、水路等からのGHGs排出調査を通じ（サブ１）、GHGs排出に影響を及ぼす項目について抽出を行

った。下水処理方式の違いに着目した下水道処理後排水に残存する溶存態（D-）GHGs、下水道処理後排

水の水質バランスおよび放流河川の環境条件に着目した河川で生成するGHGs等から精緻な排出係数を開

発し提案した。また、安定同位体と遺伝子解析を組み合わせた手法により、N2Oの生成速度と消費速度を

加味した真の速度の評価から、河川でのGHGs排出メカニズムを排出係数の妥当性評価を行った（サブ３）。 

これらの結果を元に、日本国温室効果ガスインベントリへの早期反映を目指し、我が国の実態を反映

した温室効果ガス排出係数および排出量算定の方法論を提案してきている。これまでに、環境省温室効

果ガス排出量算定方法検討会廃棄物分科会に参加し、また本研究の成果を資料として提出し、議論を進

めてきた。 

また、エネルギー起源を含む処理施設で排出されるGHGs（直接発生）と本研究で開発した処理後排水

由来のGHGs（間接発生）を合わせた排水管理全体のモデルを構築し、トレードオフを考慮した排水管理

全体におけるGHGs排出削減に関する提案を行い、削減方策の方向性を併せて示した。 

 

 

0

10

20

30

40

50
N

2O
消

費
速

度
[μ

m
ol

/g
-V

SS
/h

] 【試験1】N2O最大消費ポテンシャル
【試験2】正味のN2O消費速度
N2O消費活性試験
N2O生成・消費活性試験 (正味のN2O消費速度)

図3.15 小規模河川の底質サンプルを用いた 

N2O生成・消費速度: 真と正味のN2O消費活性 

N.D.

0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

N
2O

排
出

係
数

[%
]

N
H

4+
酸

化
速

度
[m

g-
N

/g
-V

S
S

/d
]

N2O 
N.D.

NH4
+酸化速度

N2O排出係数

図3.16 小規模河川の底質が有する 

NH4
+酸化速度とN2O排出係数 



 

15 

2-1902

＜行政等が既に活用した成果＞ 

 本研究成果である処理後排水由来GHGsの温室効果ガス排出量算定方法に関して、日本国温室効果ガ

スインベントリへの早期反映を目指し、研究実施期間中より、以下の環境省温室効果ガス排出量方法

検討会廃棄物分科会に参加し、研究進捗として資料提供と共に内容を報告し、事前理解を頂いてきた。 

2019年11月12日 環境省令和元年度温室効果ガス排出量算定方法検討会第1回廃棄物分科会 

2020年11月25日 環境省令和2年度温室効果ガス排出量算定方法検討会第1回廃棄物分科会 

2021年11月 5日 環境省令和3年度温室効果ガス排出量算定方法検討会第1回廃棄物分科会 

2022年 1月17日 環境省令和3年度温室効果ガス排出量算定方法検討会第2回廃棄物分科会 

＜行政等が活用することが見込まれる成果＞ 

下水道分野、浄化槽分野に分け、エネルギー起源を含む処理施設で排出されるGHGs（直接発生）と

処理後排水由来のGHGs（間接発生）を合わせた排水管理全体のモデルを構築し、トレードオフを考慮

した排水管理全体におけるGHGs排出削減に関する提案を行い、本研究で開発した処理後排水由来の

GHGs排出量算定方法が日本温室効果ガスインベントリに反映された場合においても、下水道、浄化槽

の各分野におけるGHGs排出量削減のための方策を併せて示した。 

５－３．研究目標の達成状況 

本研究では、処理後排水や未処理排水における水質の違い、処理施設の処理方式等による放流水中

の有機物・窒素の濃度や化学形態、構成割合の違いを明らかにすると共に、GHGs排出ポテンシャル評

価や現地調査を踏まえ、未処理排水、処理後排水由来で、公共用水域から排出されるGHGsについて、

我が国独自の排出係数を開発する、という研究目標に対し、サブテーマ1では、下水処理場排水が放流

される河川等の調査を通じ、GHGs排出に影響を及ぼす主要なパラメータとして、下水道処理後排水を

構成する成分であるNH4-Nが影響を及ぼすこと、処理後排水に残存するD-GHGsや脱気量を考慮すること

により河川で生成されるGHGsを正確に定量すること、および下水道処理後排水が放流される河川の環

境条件として、河川環境基準類型C以下の河川において、DO濃度約 8 mg/L以下でN2O生成量が増大する

ことを明らかにし、排出係数の開発に繋げた。上記にて開発した排出係数を踏まえたGHGs排出量の算

定方法を我が国に適した形に改良・提案し、これらの算定方法を元に、処理施設由来と放流水由来を

併せた排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し，ライフサイクル全体での排出削減方策について提案

するという研究目標に対し、下水道、浄化槽における排水管理全体（汚水処理施設＋放流河川からの

GHGs）に係るGHGs排出源を整理し、我が国独自の排出係数および排出量算定方法を提案すると共に、

排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し、総合的なGHGs排出量削減方策を提案した。以上の達成状況

から、サブテーマ1の研究目標に対し、目標通りの成果をあげたと考えている。 

また、これまで見落とされていた処理施設からの下水道処理後排水に残存する溶存態（D-）GHGsの

排出係数を開発するという研究目標に対し、サブテーマ2では、複数の実処理場でのGHGsの動態を明ら

かにするとともに、下水処理プロセス内におけるGHGsの生成機構に関する検討を行い、反応槽および

消毒プロセスにおけるGHGsの生成機構を明らかにした。また得られた知見を基に、下水道処理後排水

に残存するD-GHGsの排出量を算定する排出係数を開発した。さらに実処理場におけるGHGs削減に関す

る取り組みを行い、GHGs排出量削減のモデルケースを示した。以上の達成状況から、サブテーマ2の研

究目標に対し、目標を上回る成果をあげたと考えている。 

さらに、上記、排出係数開発に当たり、水環境中のCH4・N2Oの挙動について、化学的・生物学的なメ

カニズムを併せて解明することで、学術的知見の集積と排出係数の妥当性評価に活用するという研究

目標に対し、サブテーマ3では、15Nトレーサー法を用いた脱窒工程での真のN2Oの生成・消費速度の算

定方法を確立し、小規模排水処理施設の処理水が放流される河川の上流・下流の底質サンプルから、

河川底質の保有するN2O生成・消費の活性を定量することに成功した。さらに、N2O生成と消費を担う微

生物を同定した。特に、2015年に発見された完全アンモニア酸化細菌が河川底泥で検出された。また、

N2O生成のみに関与する脱窒細菌、N2O生成・消費双方に関与する脱窒細菌、N2O消費のみに関与する非
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脱窒細菌など、N2O生成・消費に関わる細菌群の同定に成功した。これらの化学的・生物学的な知見を

元に、サブテーマ1の現場調査結果と照会した結果、実際の河川では、溶存酸素濃度は飽和濃度に近い

ため、これらの消費活性が十分に行われず、不十分な硝酸イオンの還元やアンモニアの酸化によるN2O

排出があることを示した。以上の達成状況から、サブテーマ3の研究目標に対し、目標通りの成果をあ

げたと考えている。 

以上の達成状況から、全体研究目標に対し、目標どおりの成果を上げたと考えている。 

 

６．研究成果の発表状況 

６－１．査読付き論文 

＜件数＞ 

7件 

＜主な査読付き論文＞ 

1) 柿島隼徒、塩原拓実、蛯江美孝、山崎宏史：浄化槽放流水および放流先水路における温室効果ガス

CH4・N2Oの排出特性，日本水処理生物学会誌【投稿中】 
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Ⅱ．成果の詳細 

Ⅱ－１ 環境中に放流される有機性排水を起源とするGHGs 排出量算定方法の開発と排出削減方策の 

研究 

サブテーマリーダー  東洋大学理工学部都市環境デザイン学科         山崎 宏史 

研究分担者      東洋大学理工学部都市環境デザイン学科         村野 昭人 

研究分担者      東洋大学理工学部都市環境デザイン学科         青木 宗之 

研究分担者      国立研究開発法人国立環境研究所資源循環領域      蛯江 美孝 

研究分担者      国立研究開発法人国立環境研究所地域環境保全領域    小野寺 崇 

［要旨］ 

現在、日本における生活排水処理分野から排出されるGHGs排出量は、IPCCガイドラインに準じ、排出

係数に活動量を乗じて算定されている。下水道終末処理場および浄化槽から排出されるGHGs排出量は国

内調査により算定方法が確立されているが、生活排水処理施設から河川等に放流される処理後排水を起

源に自然界の分解に伴うGHGs排出量に関しては、国内調査事例が少なく、精緻なGHGs排出量算定方法開

発に至っていない。そこで本研究では、生活排水処理施設の処理後排水あるいは未処理排水が放流され、

流域負荷の影響が少ない河川･水路を対象に、GHGs生成に関する年間を通じた実測調査を行ない、処理後

排水や未処理排水を起源に自然界での分解に伴い生成されるGHGs排出量算定方法の開発を目的とした。 

その結果、処理後排水に含まれる窒素成分を起源に河川で生成したN2O量を正確に把握するには、処理

場内で生成し処理後排水に残存する溶存態N2O量を差し引く必要があること、N2O生成量は放流先の河川

環境として、環境基準類型C、DO濃度約 8 mg/L以下で増大すること等を明らかとした。また、これらの

結果を元に、処理後排水に含まれる窒素成分を起源に河川の硝化反応に伴う排出係数を開発し、河川環

境を踏まえた複数のGHGs排出量算定方法を開発した。また、検討したGHGs排出量算定方法を元に、下水

道分野、浄化槽分野における排水管理全体（処理施設由来＋放流水由来）に係るGHGs排出源を整理する

と共に、排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し、GHGs排出量削減方策を提案した。 

１．研究開発目的 

処理後排水あるいは未処理排水が河川等水環境中に放流された後排出されるGHGsを明らかにするた

めには、未処理排水や処理方式等による処理後排水の有機物・窒素等の濃度や化学形態、構成割合の相

違およびこれらの排水が放流される河川の四季による水温変化、溶存酸素濃度や流速変化といった環境

条件の相違に着目する必要がある。そのため、生活排水処理施設の処理後排水が放流され、流域負荷の

影響が少ないと考えられる環境基準類型別河川や水路を対象に、GHGs生成に関する年間を通じた実測調

査を行なう必要がある。それにより、我が国の優れた排水処理技術や整備状況を反映しうる独自の排出

係数を開発するとともに、GHGs排出量の算定方法を我が国に適した形に改良・提案する。さらに、処理

施設由来と放流水由来を併せた排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し、トレードオフを含めたライフ

サイクル全体での排出削減方策についても提案する。 

２．研究目標 

下水処理場放流水が流入する河川等の調査を通じ、GHGs排出に影響を及ぼす主要なパラメータの抽出

を行う。また、この抽出した主要なパラメータを用いた室内モデル試験を実施することで、有機性排水

由来のGHGs排出ポテンシャルの評価を行う。併せて、下水処理場、浄化槽における放流水の調査を行い、

水質バランス（有機物・窒素の形態、構成割合等）や環境条件を考慮したGHGs排出ポテンシャル評価を

行う。上記と並行して、関係機関とも連携しつつ、複数の排出係数を用いた方法論を検討するとともに、

排水管理全体（汚水処理施設＋放流河川からのGHGs）に係るGHGs排出源を整理し、新たな方法論を作成

する。また、作成した方法論に基づき、有機性排水由来GHGsに関する我が国独自の排出係数および排出

量算定方法を提案する。さらに、排水管理全体のGHGs排出モデルから総合的なGHGs排出量最小化のシナ

リオを提案する。 
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３．研究開発内容 

 現在、日本における生活排水処理分野から排出されるGHGs排出量は、IPCCガイドライン1)に準じ、排出

係数に活動量を乗じて算定されている。日本では生活排水処理施設から発生するGHGs排出量算定のため、

下水道では処理施設を4種の処理方式に区分し、浄化槽では単独処理浄化槽、合併処理浄化槽に区分し、

それぞれ独自の調査に基づいた排出係数を設定し、適用している。一方、生活排水処理施設からの処理

後排水や未処理排水を起源とし、河川等水環境中へ放流された後、自然界における分解に伴い排出され

るGHGs排出量に関しては、日本での調査研究事例が少ないため、IPCCガイドラインに示されているデフ

ォルトの排出係数を適用している2)。しかし、このデフォルトの排出係数は、元々硝酸態窒素（NO3-N）

が主体の農業排水を起源に河川から排出されるN2O排出係数からの転用であるため、NO3-Nを起源とした

脱窒反応に伴うN2O生成のみを反映していると考えられる。しかし、処理後排水および未処理排水にはア

ンモニア態窒素（NH4-N）も残存しているため、放流先河川では、NH4-Nを起源とした硝化反応に伴うN2O

生成も行われていると考えられる。また、デフォルトの排出係数は、処理後排水および未処理排水の放

流先である河川環境として、日本における河川の特徴や四季等の気候帯を反映していないため、日本の

清澄で急峻な河川を対象に、年間を通した調査が必要であると考えられる。また、既往研究では、下水

道終末処理場放流口から河川調査地点までの距離が長く3)、流域からの窒素負荷、有機物負荷の影響を

受ける可能性があり、処理後排水負荷のみならず流域負荷を起源としたGHGs生成を合わせて測定してい

る可能性がある4、5)。そのため、処理後排水のみを起源に、河川で生成されるGHGs生成を把握するには、 

流域からの負荷が少ない河川を対象に調査を行う必要がある。さらに、処理後排水には処理場内で生成

された溶存態（D-）N2Oが残存しており、河川でのGHGs測定のみでは、処理後排水に含まれる窒素負荷、

有機物負荷のみを起源に、河川において生成されるGHGsの正確な把握ができないと考えられる。 

そこでサブテーマ1では、下水道終末処理場および浄化槽の処理後排水が放流され、流域負荷の影響が

少ない河川や水路を対象に、GHGs生成に関する年間を通じた実測調査を行なった。さらに処理後排水や

河川に残存するD-GHGsを差し引くと共に河川環境を考慮に入れた処理後排水に含まれる窒素負荷、有機

物負荷を起源に自然界での分解に伴い生成されるGHGs算定方法の開発を目的とした。また、処理施設由

来（直接発生）と上記で開発したGHGs算定方法を元にした放流水由来（間接発生）を併せた排水管理全

体のGHGs排出モデルを下水道分野と浄化槽分野に分けて構築し、トレードオフを含めたライフサイクル

全体での排出削減方策について提案を行った。 

３．１ 河川環境基準類型別溶存態GHGs存在量の把握 

まず初めに、河川環境基準類型別D-GHGsの存在量を把握するために、埼玉県内20地点、環境基準類型

AA～Cに該当する環境基準点において、2020年度、2021年度の夏季（7月～9月）と冬季（12月～2月）に

調査を実施した。現場調査項目として、DO，pH，ORP，水温，流量の測定を行う共に、採取したサンプル

は直ちに実験室に持ち帰り、水質分析項目として、BOD，SS，T-N，NH₄-N， NO₂-N，NO₃-Nの分析をJISK0102

に準拠し行った。またD-GHGs分析は、木持らの方法に従い6)、採取したサンプルに、現地にて生物活性阻

害剤（ヒビテン・グルコネート液20%）を添加することで生物反応を停止させ、実験室に持ち帰った後、

ヘッドスペース法によりGHGsを気液平衡状態とし、そのガス部を採取し、それぞれGC-FID、GC-ECDにて

CH4，N2O分析に供した。これら現場測定項目、水質分析項目とD-GHGsとの関係を解析した。 

３．２ 下水道処理後排水を起源とした河川でのGHGs生成状況 

(1)下水道処理後排水が放流される河川でのGHGs調査 

次に、埼玉県内の下水道終末処理場A，Bの処理後排水が放流される河川α，βを対象に詳細な調査を

行った。これら2カ所の調査期間中の水量および水質の平均値を表1.1，1.2に示す。調査地点の特徴は次

の通りである。下水道終末処理場Aはオキシデーションディッチ法で、窒素、有機物を対象とした高度処

理が行われているため、処理後排水のNH4-N，NO2+3-N等各窒素成分およびBOD等有機物の濃度は低い。ま

た放流河川αは河川環境基準類型B（BOD 3 mg/L以下、DO 5 mg/L以上）である。下水道終末処理場Bは標

準活性汚泥法で、処理後排水の各窒素成分は、下水道終末処理場Aと比較して、全窒素濃度で6.7倍、NH4-

N濃度で13.6倍それぞれ高い。また、放流河川βは河川環境基準類型A（BOD 2 mg/L以下、DO 7.5 mg/L以 
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上）と清澄な河川であり、途中、支流（環境基

準類型A）と合流しているが、支流においでも、

窒素負荷、有機物負荷が極めて小さいことを確

認している。また図1.1，1.2に河川α，βにお

ける調査地点を示す。調査は、2019年～2021年

度（新型コロナウィルスの影響により一時中

断)において、月1～2回程度継続して実施した。

現場各地点において、上記3.1と同様な現場調

査項目、水質分析項目およびD-GHGsの測定を行

い、それらの関係を解析した。 

(2)下水道処理後排水に残存する溶存態GHGsの

室内脱気試験 

上記(1)で調査対象とした2カ所とも処理後排

水にはD-N₂Oが過飽和状態で残存していたが、D-

CH4の残存はほとんど無かった。そのため、放流

先河川の調査で処理後排水に含まれるNH4-N，

NO2+3-N等窒素成分から生成されるN₂O量を正確

に把握するには、処理後排水に残存しているD-

N₂O量を差し引く必要があると考えられた。そこ

で、室内脱気試験において、様々な過飽和濃度

のD-N2Oを含む処理後排水を対象に、その流速を

変化させることにより、D-N2Oの脱気速度を算出

した。実験は、図1.4に示す回転数可変型のリア

クター内に生物活性阻害剤を添加した処理後排

水を投入し、回転速度を50～400 rpm に設定す

ることで、そのリアクター半径の1/2地点の流速

を0.16～1.26 m/s に設定した。5分間隔で採水

を行い0～30分までのD-N2O-N濃度の減少量から

初期脱気速度を求めた。なお、リアクター実験

の水温は、今回、調査対象とした河川α、βの

年間平均水温を参考に20℃に設定した。 

(3)河川の環境条件を考慮に入れた下水道処理 

後排水を起源とした河川でのGHGs生成状況 

下水道処理後排水の水質バランスおよび放

流先河川の環境条件がGHGs生成に及ぼす影響

を評価するために、上記(1)で示した調査地点

の他に、表1.1，1.2および図1.3に併せて示すし

た下水道終末処理場Cおよび河川γを調査対象

に追加した。下水道終末処理場Cは標準活性汚

泥法で、処理後排水には、窒素成分および有機

物が下水道終末処理場Bと同様に多く残存して

いる。また、放流河川γは河川環境基準類型C

（BOD 5 mg/L以下、DO 5 mg/L以上）と比較的汚

濁の進んだ河川である。調査は2021年5月～

2022年3月の期間において月1～2回程度、実施

した。 
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図1.1 下水処理場Aと河川αにおける調査地点 
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図1.2 下水処理場Bと河川βにおける調査地点 
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図1.3 下水処理場Cと河川γにおける調査地点 

表1.1 下水道処理後排水および河川の流量と特徴 

BOD
(mg/L)

SS
(mg/L) 

T-N
(mg/L) 

NH₄-N
(mg/L) 

NO₂-N
(mg/L)

NO₃-N
(mg/L)

下水道終末処理場A 1.7 2.1 2.1 0.70 0.012 0.57

下水道終末処理場B 2.9 1.3 14 9.5 0.26 2.7

下水道終末処理場C 1.9 6.9 12 4.8 0.99 3.9

河川α 1.9 4.3 2.7 0.49 0.022 1.4

河川β 1.2 1.7 1.5 0.21 0.012 1.2

河川γ 3.0 25 3.8 1.2 0.065 1.9

表1.2 下水道処理後排水および河川の水質 

放流水量
(m³/h)

河川水
量(m³/h)

処理方式
環境基準
類型指定

下水道終末処理場A 706 ー OD 法 ー

下水道終末処理場B 1144 ー 標準活性汚泥法 ー

下水道終末処理場C 1020 ー 標準活性汚泥法 ー

河川α ー 1,465 ー B

河川β ー 1420 ー A

河川γ ー 589 ー C

図1.4 脱気試験に用いた回転数可変型リアクター 

1: ガラス製シリンジ 2: 回転数可変型撹拌翼 
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(4)降雨時における合流式下水道越流水を起源とした河川でのGHGs生成の影響 

合流式下水道では、降雨時に、合流式下水道越流水（CSO）が発生するため、CSOによる河川でのGHGs

生成に及ぼす影響について、調査を行った。調査は下水道の一部が合流式下水道である茨城県内のA市に

て実施した。サンプルの採取は、A市の河川（川幅：約80m）におけるCSO流入地点の上流側（約600m）お

よび下流側（約130m）の橋から、それぞれ右岸、左岸、中央の合計6カ所で行った。なおCSOは河川の左

岸から放流されている。調査日は、降雨のあった2021年5月27日、7月1日〜2日、9月30日〜10月2日とし

た。各調査地点では、上記3.1で示した現場調査項目、水質分析項目およびD-GHGsの測定を行い、それら

の関係を解析した。その他、CSOを判断するための大腸菌分析は酵素基質培地法で行い、降雨量および河

川水位は、国土交通省川の防災情報のウェブサイト<https://www.river.go.jp/index>から取得した。 

３．３ 浄化槽処理後排水を起源としたGHGs生成状況 

(1)浄化槽処理後排水に残存するGHGs調査 

埼玉県内に設置された単独処理浄化槽、合併処理浄化槽をそれぞれ20現場ずつ選定し、2020年度、2021

年度、夏季(7月～9月)、冬季(12月～2月)に調査を実施した。それぞれの調査において、各浄化槽消毒後

の処理後排水および未処理生活雑排水を採取し、上記、3.1で示した現場調査項目、水質分析項目および

D-GHGsの測定を行い、それらの関係を解析した。なお、生活雑排水は、雑排水枡から採取した。雑排水

枡中には、おおよそ1～2 L程度の生活雑排水が常に滞留しており、枡底部には汚泥も堆積していた。 

(2)浄化槽処理後排水が放流される水路におけるGHGs調査 

埼玉県内の浄化槽処理後排水および未処理生活雑排水が放流される水路を対象に調査を行った。図1.5

に示すように、水路Aは、単独処理浄化槽が中心に設置されている地域(20軒程度)の処理後排水、未処理

排水が放流される水路である。一方、水路Bは、合併処理浄化槽が中心に設置されている地域(20軒程度) 

の処理後排水、未処理排水が放流される水路である。これら放流先水路A，Bは100m程度離れた並行かつ

流下方向が同一の水路であるため、天候や気温等の差異は極めて少ないと考えられた。それぞれの水路

の水深は40～50cm、底部にはさらに底泥が40～50cm堆積していた。また、通常、水路には自然水が流入

しないことから、水路内の流速は緩やかで、滞留時間は極めて長い。浄化槽処理後排水が放流される水

路における調査は、2020年度、2021年度の季節ごと(春季5月、夏季8月・9月、秋季10月・11月、冬季2月・

12月)に行い、水路A，Bの①地点～⑥地点において、上記、3.1で示した現場調査項目、水質分析項目お

よびD-GHGsの測定を行い、それらの関係を解析した。 

３．４ 処理施設由来と処理後排水由来GHGsを併せた排水管理全体のGHGs排出モデルの構築と削減方策 

下水道分野では、下水道処理施設由来と処理後排水由来を併せることにより排水管理全体でのGHGs排

出モデルを構築した。下水道処理施設由来のGHGs排出量（直接発生）は、現在のインベントリに従い、

下水処理施設の処理方式を①標準活性汚泥法、②嫌気好気活性汚泥法、③嫌気無酸素好気及び循環式硝

化脱窒法、④循環式硝化脱窒型膜分離活性汚泥法の4種に区分し、平成28年度下水道統計7) を元に、それ 

ぞれの各項目における排出係数に活動量を乗

じることにより、各施設、各項目におけるGHGs

排出量を算定し、それを汚水処理量当たりの

GHGs排出量に換算した。直接発生の算出に用

いた項目は、下水道終末処理場における電力

由来CO₂、排水処理プロセス由来GHGsおよび汚

泥処理プロセス由来GHGsである。一方、間接発

生の算出に用いた項目は、上記3.2の方法を元

に開発したGHGs排出量算定方法を用い、処理

後排水に残存するD-GHGsおよび処理後排水を

起源とした自然界の分解に伴うGHGsである。

これら汚水量当たりのGHGs排出量の積算によ

り、下水道分野における処理方式別GHGs排出

量の比較を行った。 
図1.5 浄化槽処理後排水が放流される 

水路における調査 
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 一方、浄化槽分野では、浄化槽の製造段階から使用段階におけるLCCO2において、間接発生のGHGs排出

量も考慮し、浄化槽1基当たりのGHGs排出量として試算した。浄化槽のLCCO2はサブテーマ1研究代表者山

崎、研究分担者蛯江が参画した「令和3年度次世代浄化槽システムに関する調査検討業務報告書      

3.浄化槽システムの脱炭素化に向けた検討」（一社）浄化槽システム協会8)で検討した内容を参考に、考

慮されていなかった間接発生のGHGs排出量を、本研究で開発したGHGs排出量算定方法を用いて算出した。

単独処理浄化槽の他、各年代で製造された合併処理浄化槽のLCCO2を算定し比較を行った。 

４．結果及び考察 

４．１ 河川の環境基準類型別溶存態GHGs存在量の把握 

まず初めに、河川環境基準類型AA～Cにおける環境基準点20地点にて調査を行った。環境基準点におけ

るDO濃度とD-N2O-N濃度の関係を図1.6に示す。この図から、環境基準類型がAAからCに低下するに従い、

DO濃度が低下し、それに伴いD-N2O-N濃度が増加する傾向が見られた。特に環境基準類型Cの河川におい

て、DO濃度が約 8 mg/L以下にまで低下した際にD-N2O-N濃度が急激に高くなる傾向が見られた。下水道

終末処理場の反応槽（活性汚泥法）において、DO濃度が0.1～0.3mg/Lにまで低下すると、N2O生成が促進

されるという報告がある9)。また、反応槽のDO濃度が低下することでアンモニア酸化細菌はNO2
-を最終電

子受容体として硝化脱窒反応を起こし、NH4-N減少量 

およびNO3-N生成量が低くなるため10)、N2Oが生成され易

くなる。それと比較して、本調査によるN2O生成が促進

されるDO濃度は高いが、本調査結果は河川中層による

ものであり、生物膜が存在する河川底床部のDO濃度は

さらに低いことが推察される。そのため、DO濃度が約 8 

mg/L以下となる河川ではN2O生成が促進される環境であ

ると考えられる。 

 環境基準点における各態窒素濃度（NH4-N，NO2-N，NO3-

N）とD-N2O-N濃度の関係を図1.7に示す。いずれの各態

窒素濃度とD-N2O-N濃度には相関関係が見られ、相関係

数はNH4-N（r=0.705），NO2-N（r=0.628），NO3-N（r=0.626）

であった。NO3-Nと比較するとNH4-N，NO2-Nは低濃度であ

ったにも関わらず、D-N2O-N濃度が高いことが分かった。

このことから、河川環境中にNH4-N，NO2-Nが存在する場

合には、D-N2O生成に及ぼす影響が大きいと考えられた。 

４．２ 下水道処理後排水を起源とした河川でのGHGs 

生成状況 

(1)下水道処理後排水が放流される河川でのGHGs調査 

次に、下水道終末処理場A，Bの処理後排水が放流され

る河川α，βを対象に詳細な調査を行った。河川α，β

の各調査地点における平均NH4-N，NO2+3-N等各態窒素濃

度およびD-N2O-N濃度に河川流量を乗じることで、各態

窒素量とD-N2O-N量の河川流下方向に対する年間の変化

を示した。河川α，βにおける河川流下方向に対する窒

素量の挙動を図1.8，1.9にそれぞれ示す。これらの図で

は、河川水と処理後排水が合流する地点(St.1) を基準

点0mとし、処理後排水が放流される前の河川水を-50m

に示した。本研究対象河川の調査範囲では、河川流下方

向に対し、NO3-NやT-Nの大きな減少は認められず、表1.3

に示す通り、河川α，βではDOが過飽和で存在していた 

図1.6 河川環境基準類型別 

DO濃度とD-N2O-N濃度の関係 

図1.7 河川環境基準点調査における 

各態窒素とD-N2O-N濃度の関係 

図1.8 河川α流下方向における 

各態窒素量とD-N2O-N量の変化 
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ことから、本研究対象河川である河川α，βの調査範

囲では脱窒反応はほとんど進行せず、生成されたD-

N2Oは主に硝化反応に由来するものと考えられた。筆

者らは、処理後排水を起源に河川底床部によるN2O生

成を確認しており、それが硝化反応であることを示し

ている11)。 

(2)下水道処理後排水に残存する溶存態GHGsの室内脱

気試験 

サブテーマ2で示した内容と同様に、サブテーマ1で

調査対象とした上記(1)で示した2ヵ所の処理後排水

には下水道終末処理場内で生成したD-N₂Oが過飽和状

態で残存していた。そのため、放流先河川において処

理後排水に含まれる窒素成分から生成されたN₂O量を

正確に把握するには、河川に残存していたD-N2O量と

処理後排水に残存していたD-N₂O量を差し引く必要が

あると考えられた。そこで、図1.4に示す回転数可変

型のリアクターを用い、様々な過飽和濃度のD-N2Oを

含む処理後排水を対象に、その流速を変化させること

により、D-N2Oの脱気速度を算出した。 

その結果、D-N2O-N濃度は試験開始初期の0～30分間、

概ね直線的に減少したことから初期D-N2O-N濃度の単

位時間時間当たりの減少量から初期脱気速度を求め

た。初期D-N2O-N濃度C0と初期脱気速度Vの関係を図

1.10に示す。また、これら2つの因子の関係性を図1.11

に示し、初期D-N2O-N濃度当たりの脱気速度式(1)を得

た。この結果から、処理後排水に残存するD-N2Oは、河

川へ放流された後、D-N2O-N濃度と河川流速に比例し

脱気速度が変化し、ガス態N2Oとして大気中に放出さ

れていると考えられた。 

 

 

ここで、V ：初期脱気速度 （μg/L・

min）、Co：初期D-N2O-N濃度 （μg/L）、

X：流速（m/s）である。 

(3) 下水道処理後排水のNH4-Nを起源とした河川からのN2O

生成 

 上記の結果を元に、河川流下方向に対する実測D-N2O-N

量に、上記式(1)を元に算定した脱気D-N2O-N量を加算した

結果を図1.12，1.13にそれぞれ示す。また、この実測＋脱

気D-N2O量から、基準点 0 mで示した河川水＋処理後排水

に残存していたD-N2O-N量を差し引いたD-N2O-N量を河川の

硝化反応で生成したD-N2O-N量とした。 

ここまで得られた結果を元に、処理後排水に含まれる

NH4-Nを起源に、環境基準類型B，Aの河川α，βでの硝化由

来D-N2O-N排出係数を式(2)より算出した。本実験における

D-N2O-N排出係数は、それぞれ河川α：0.0019(kg-D-N2O-  

図1.9 河川β流下方向における 

各態窒素量とD-N2O-N量の変化 

表1-3 各河川におけるDO,pH,ORPの平均値 

図1.10 初期D-N2O-N濃度 C0 と 

    初期脱気速度Vの関係 

図1.11 初期D-N2O-N当たりの脱気

速度に対する流速の影響 

・・・式(1) 

図1.12 河川αにおける 

実測D-N2O-N量と 

    実測＋脱気D-N2O-N量 
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N/kg-NH4-N)、河川β：0.0020(kg-D-N2O-N/kg-NH4-N)となり、

2ヵ所での調査結果に顕著な差は認められなかった。また

本実験における2ヵ所の河川での硝化由来N2O排出係数の

平均値は、0.0020(kg-D-N2O-N/kg-NH4-N)と試算された。 

 一方、D-CH4に関しては、処理後排水には、ほとんど残存

していないことを確認できた。そのため、N2Oの様に処理後

排水に残存するD-CH4量を差し引く必要はなく、放流河川

でのBOD濃度とD-CH4濃度の関係から排出係数を算出する

ことが可能であると考えられた。放流河川でのBOD濃度と

D-CH4濃度の関係を図1.14に示す。この図から、ばらつきは

あるものの、本実験におけるD-CH4排出係数は、それぞれ河

川α：0.0007(kg-D-CH4/kg-BOD)、河川β：0.0003(kg-D-

CH4/kg-BOD)となり、2ヵ所での調査結果に顕著な差は認め

られなかった。また本実験における2カ所の河川でのD-CH4

排出係数の平均値は、0.0005(kg-D-CH4/kg-BOD)と試算さ

れた。 

(4)河川の環境条件を考慮に入れた下水道処理後排水を起

源とした河川でのGHGs生成状況 

 下水道処理後排水の水質バランスおよび放流先河川の

環境条件がGHGs生成に及ぼす影響を考慮するために、上記

(1)で示した調査地点の他に、標準活性汚泥法を採用した

下水道終末処理場Cおよび河川環境基準類型Cの河川γを

調査対象に追加し、併せて解析を行った。各下水道終末処

理場の処理後排水水質結果から、下水道終末処理場A〜Cに

おける処理後排水における各態窒素の構成割合を図1.15

に示した。各態窒素の構成割合として、処理方式に関わら

ず処理後排水には、NH4-Nは一定割合存在し、一方、NO2-N

は各下水処理場で異なり、下水道終末処理場Cにおいて最

も高い結果であった。既往研究から、NO2-Nの蓄積はN2O生

成促進に影響を与えるという報告がある12)。そのため、下

水道処理後排水にNO2-Nが残存している場合、D-N2Oも多く

残存し河川へ放流されている可能性が高いと考えられた。 

本実験において調査した河川α～γにおけるDO濃度と

D-N₂O-N濃度の関係を図1.16に示す。この結果から河川α，

βにおいては十分なDOが認められたこと、河川のBOD濃度

も低くいことから、硝化反応が速やかに進行する条件は満

たしていたと考えられた。一方、河川γにおける平均DO濃

度は6.8±2.2 mg/Lであり他河川のDO濃度と比較し低い値

であった。特にDO濃度が約 8 mg/L以下になった場合に、D 

-N₂O-N濃度が急激に増加しており、この現象は、河川環境基準点を調査した図1.6と同様な結果となった。 

 図1.17，1.18は調査河川におけるNO2-N濃度，NH4-N濃度とD-N2O-N濃度の関係をそれぞれ示す。図1.17

に示した通り、NO2-N濃度に対してD-N2O-N濃度は、正の相関があり、一定の割合でN2O生成がなされてお 

・・式(2) 

図1.14 各調査地点における 

BODとD-CH₄の関係 

図1.15 下水道処理後排水における 

各態窒素の構成割合 
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DOとD-N₂O-Nの関係 
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り、その一部は非生物学的な反応においてN2Oが生成される

報告もなされている13)。一方、NH4-N濃度に対してD-N2O-N濃

度は、それぞれ正の相関が見られたものの、NH4-Nに対する

D-N2O-Nの割合は一定ではない。既往研究からDO濃度が低濃

度であるとNO2
-酸化反応が停滞し、NO2

-が蓄積しN2Oが生成さ

れる結果が報告されている12)。すなわち、河川におけるNH4-

Nを起源とした硝化反応において、河川DO濃度の低下により

硝化反応が阻害されることに伴いNO2-Nが生成され、それに

伴い、N2Oの生成が増大したと考えられた。得られた結果を

もとに、上記(3)と同様、環境基準類型Cの河川γを対象に、

処理後排水に含まれるNH4-Nを起源に、河川での硝化由来D-

N2O-N排出係数を式(2)より算出した。その結果、河川γにお

いて排出係数0.0040(kg-D-N2O-N/kg-NH4-N)と試算され、河

川γの排出係数は河川α,βと比較し約2倍高い値となった。 

本実験では、処理後排水および河川に残存するD-N2O量を

差し引くと共に、河川環境を考慮し、下水道処理後排水を起

源とした河川での硝化由来D-N2O排出係数を開発した。その

ため、処理後排水を起源に自然界での分解に伴い生成され

るGHGs排出量の算定には、サブテーマ2で対象とした処理後

排水に残存するD-N2O量および処理後排水に残存するNO2+3-N、

河川での硝化反応に伴い生成されるNO2+3-Nを起源に、河川 

下流で脱窒反応に伴い生成されるN2O量を別途算定し加算する必要がある。 

(5)降雨時における合流式下水道越流水を起源とした河川でのGHGs生成の影響 

2021年5月27日、7月1日〜2日、9月30日〜10月2日の調査における独立降雨量は、それぞれ22 mm、約62 

mm、66 mmであった。本項では主に9月30日〜10月2日の調査結果を中心に述べる。図1.19は9月30日〜10

月2日の調査時における降水量のデータを示す。 

図1.20は河川水D-CH4濃度の経時変化を示す。この図中、矢印で示したポイントでは、大腸菌（E-coli）

濃度が顕著に増加したため、CSOの存在を示している。CSOは河川の左岸側から排出され、下流において

中央および左岸を流れていたと考えられた。この図からCSO流入前後においても河川のD-CH4濃度は同レ 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図1.21 降雨時における 

D-N2O濃度の経時変化 

図1.19 降水量の変化 

図1.20 降雨時における 

D-CH4濃度の経時変化 

図1.22 降雨時における 

       窒素濃度の経時変化 
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図1.17 調査各地点における 

NO2-NとD-N₂O-Nの関係 
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ベルで推移しており、この様な傾向は5月27日や7月1日〜2日の調査においても同様であった。 

図1.21は河川水D-N2O濃度の経時変化を示す。D-CH4濃度と同様、CSO流入前後においてもD-N2O濃度は

同レベルで推移しており、本調査においては、CSO流入によるD-N2O濃度の顕著な変化は確認されなかっ

た。一方、7月1日〜2日、9月30日〜10月2日の調査において、降雨翌日には河川におけるD-N2O濃度が増

加する傾向が確認された。既往研究14)においても降雨後にN2O濃度が高まる傾向が報告されており、こ

れは土壌から流出する窒素成分に由来するとの報告がなされている。図1.22は河川窒素濃度の変化を示

す（下流側、橋中央）。降雨時にはD-TN濃度やNO2+3-N濃度が減少し、NH4-N濃度が増加する傾向が確認

されたが、翌日には窒素濃度は降雨時前の水準に戻っていることが確認された。なお、5月27日の調査

では、D-N2O-N濃度は0.3〜1.0 μg-N2O-N/Lであり、季節的なD-N2O-N濃度の変動があることも確認され

た。また、河川のN2O濃度に関しては、本実験結果の他、霞ヶ浦流域における調査においても河川毎に

N2O濃度が異なることが報告されている14)。このためCSOの流入による突発的な影響は、季節変動や河川

環境の違いなどと比較すると相対的に低いと考えられた。 

４．３ 浄化槽処理後排水を起源としたGHGs生成状況 

(1)浄化槽処理後排水に残存するGHGs調査 

浄化槽処理後排水に残存するD-GHGsおよび水質について、調査を実施した。図1.23は合併処理浄化槽

処理後排水、単独処理浄化槽処理後排水、生活雑排水の 

平均水質を夏季・冬季で示す。合併処理浄化槽処理後排

水のBOD濃度は夏季7.8 mg/L、冬季12 mg/L、T-N濃度は夏

季9.4 mg/L、冬季15 mg/Lであり、夏季・冬季ともに良好

な処理が行われていたと考えられる。一方、単独処理浄

化槽は、トイレ排水のBODを中心に処理する浄化槽であり、

BOD濃度は夏季8.6 mg/L、冬季23 mg/Lと良好に処理され

ているものの、T-N濃度は夏季90 mg/L、冬季60 mg/Lと高

く、合併処理浄化槽処理後排水と比較して4～6倍高いこ

とが確認された。また、生活雑排水のT-N濃度は4 mg/Lと

低いが、BOD濃度は68 mg/Lと高いことも確認された。 

 浄化槽処理後排水および未処理生活雑排水に残存する

平均D-CH4濃度、D-N2O-N濃度について、図1.24に示す。こ

の図から、D-CH4濃度は、夏季・冬季ともに生活雑排水で

最も高く、夏季0.086 mg-CH4/L、冬季0.49 mg-CH4/Lであ

り、合併処理浄化槽処理後排水と比べると夏季で約20倍、

冬季で約16倍高かった。D-N2O-N濃度は、夏季・冬季とも

に単独処理浄化槽処理後排水で最も高く、夏季0.034 mg-

N2O-N/L、冬季0.028 mg-N2O-N/Lと、合併処理浄化槽処理

後排水と比べ、夏季で約15倍、冬季で約3倍高い結果とな

り、窒素を処理していない単独処理浄化槽処理後排水に

てD-N2O濃度が多く残存していることが明らかとなった。 

浄化槽処理後排水および未処理生活雑排水におけるD-

GHGsと水質の関係を明らかにするため、D-N2O-N濃度とT-

N濃度の関係を図1.25に、D-CH4濃度とBOD濃度の関係を図

1.26にそれぞれ示す。なお、日本国温室効果ガスインベ

ントリでは、処理後排水、未処理排水の区分がなされて

いるため、同様な区分を行い、D-GHGsと水質との関係か

ら浄化槽処理後排水および未処理生活雑排水の排出係数

と相関係数を求めた。図1.25で示したとおり、T-N濃度が

高い場合にD-N2O濃度も高くなる傾向が見られた。単独処

図1.23 夏季・冬季における各浄化槽処理 

後排水・生活雑排水の平均水質 

図1.24 夏季・冬季における各浄化槽処理 

後排水・生活雑排水の平均GHGs 

図1.25 各浄化槽処理後排水・生活雑排水 

におけるT-NとD-N2Oの関係 
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理浄化槽処理後排水に含まれるT-N濃度は合併処理浄化

槽処理後排水に比べて高く、既往研究15)でも、反応槽内

での硝化反応が速やかに進行しない場合、N2O生成が増大

することが報告されている。そのため、単独処理浄化槽

では硝化反応が速やかに進行せず、N2O生成が増大したと

考えられた。この図の結果から、浄化槽処理後排水に残

存するD-N2O排出係数は0.0004 kg-N2O-N/kg-T-N（r=0.70）、

未処理生活雑排水のD-N2O排出係数は0.0003 kg-N2O-

N/kg-T-N（r=0.44）と試算された。同様に、図1.26で示

した様に、ばらつきはあるものの、BOD濃度が高い場合に

D-CH4濃度も高くなる傾向が見られた。生活雑排水に含ま

れるBOD濃度は合併処理浄化槽処理後排水と比較して約6

～8倍高く、生活雑排水枡中に貯留される生活雑排水と底

泥により、CH4が生成されやすい環境であったと推察され

た。この図の結果から、浄化槽処理後排水に残存するD-

CH4排出係数は0.004 kg-CH4/kg-BOD（r=0.42）、未処理生

活雑排水のD-CH4排出係数は0.003 kg-CH4/kg-BOD（r=0.46）

と試算された。 

(2)浄化槽処理後排水が放流される水路におけるGHGs調査 

次に浄化槽処理後排水が放流される水路を対象に水質

およびD-GHGsの調査を行った。図1.27には水路A（単独処

理浄化槽利用地域）、水路B（合併処理浄化槽利用地域）

における季節ごとのNH4-N濃度とD-N2O濃度の平均値を示

す。この図から、NH4-N濃度は夏季および冬季で高くなり、

水路Aで最大4.8 mg/Lとなり、それに伴いD-N2O濃度も夏

季および冬季で上昇し、最大0.024 mg-N2O-N/Lとなった。

図1.26は水路A，Bの各調査地点における季節ごとのD-CH4

とBOD濃度の平均値を示す。この図から、BOD濃度は秋季

の水路Aで最大24 mg/Lであるものの、D-CH4濃度は冬季の

水路Aで最大0.33 mg-CH4/Lとなった。いずれも単独処理

浄化槽利用地域の水路Aで高い値を示した。 

水路内での流下方向に伴う水質変化が、D-GHGs生成に及ぼす影響を明らかにするため、水路毎の流下

方向に伴うD-GHGsの変化を調査した。図1.29，1.30は、それぞれ水路A，Bにおける流下方向に伴う水質

変化とD-GHGs変化を示した。図1.29は、夏季の水路Aにおける流下方向に伴うD-CH4濃度とBOD濃度の変化

およびD-N2O濃度とNH4-N濃度の変化を示す。この図に示したように、D-CH4濃度は上流で 0.22 mg-CH4/L

存在するが、下流では 0.007 mg-CH4/Lまで低下していることから、水路Aでは水路上流において、D-CH4

の多くが脱気しており、水路内でのD-CH4生成は極めて少ないと考えられた。一方、D-N2Oは、既往研究
16,17)ではNH4-Nの存在がN2O排出に影響を及ぼすことが知られており、さらにBOD存在下でNH4-Nの硝化反応

が速やかに進行しない場合、N2O排出が増大することも報告されている。しかし、本実験では、水路に含

まれるBODおよびNH4-N濃度の減少も見られているため、水路内での硝化反応は速やかに進行し、D-N2O生

成は少なかったと考えられた。また、水路内は流速が緩やかでかつ底泥が堆積していることから、脱窒

反応によるD-N2O生成も考えられたが、本実験では、水路Aでの脱窒反応によるD-N2O生成は明らかに出来

なかった。また図1.29には、上記(1)で示した単独処理浄化槽処理後排水＋未処理生活雑排水の夏季、冬

季の平均の合計値を参考として記載した。この際、生活雑排水は一般的に単独処理浄化槽処理後排水の

3倍の放流水量D-N2Oは0.039 mg-N2O-N/Lであったが、水路内のD-CH4、D-N2O濃度は、処理後排水＋未処理

排水に残存するD-CH4、D-N2O濃度よりも極めて低い値である。そのため、水路内でのD-GHGsが増加する 

図1.26 各浄化槽処理後排水・生活雑排水 

におけるBODとD-CH4の関係 

図1.28 各水路におけるBODとD-CH4の関係 

図1.27 各水路におけるT-NとD-N2Oの関係 
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BOD減少によるD-CH4生成や、硝化脱窒反応によるD-N2O生成は行われているものの、水路AではD-GHGsの増

加分は極めて小さく、水路AにおけるD-GHGsの多くは、単独処理浄化槽処理後排水＋未処理生活雑排水に

残存していたD-GHGsであると考えられた。図1.30は合併処理浄化槽放流水路における夏季の水路Bにお

ける流下方向に伴うD-CH4濃度とBOD濃度の変化および、D-N2O濃度とNH4-N濃度の変化を示す。この図に示

した様に、D-CH4濃度は上流で0.12 mg-CH4/L存在するが下流では、0.02 mg-CH4/Lまで低下していること

から、水路Aと同様、水路内でのD-CH4濃度の増加は極めて小さく、水路上流で脱気により低下している

と考えられた。一方、D-N2O濃度は上流での0.005 mg-N2O-N/L前後で一定である。水路Aと同様、NH4-N濃

度の減少に伴い、わずかにD-N2O濃度が上昇しているが、速やかな硝化反応により、D-N2O濃度は大きくは

増加していない。この図に、上記(1)で示した合併処理浄化槽処理後排水の夏季、冬季の平均値を参考と

して記載した。処理後排水のD-CH4濃度 0.018 mg-CH4/L、D-N2O濃度 0.005 mg-N2O-N/Lであったが、これ

は水路内のD-CH4，D-N2O濃度と同等であった。水路Aと同様、本実験の水路Bにおいては、水路内でのD-

GHGs生成は極めて小さく、水路に流下するD-GHGsの多くは、合併処理浄化槽処理後排水に残存していた

D-GHGsであると考えられた。以上のことから、浄化槽放流水路に含まれるD-GHGsは各浄化槽処理後排水

および生活雑排水に残存していたD-GHGsに由来している部分が多いと考えられた。 

４．４ 処理後排水、未処理排水を起源としたGHGs排出量算定方法の開発 

 上記、4.2で開発した下水道処理後排水を起源とした自然界の分解に伴う排出係数、4.3で開発した浄

化槽処理後排水を起源とした自然界の分解に伴う排出係数およびサブテーマ1, 2で開発した処理後排水

に残存する排出係数を元に、処理後排水、未処理排水を起源としたGHGs排出量算定方法を表1.4～1.7の

通り整理した。なお、黄色枠で示した箇所が本研究で開発した算定方法である。 

 

図1.29 水路A流下方向における 

BODとD-CH4の変化（上段） 

NH4-NとD-N2Oの変化（下段） 

図1.30 水路B流下方向における 

BODとD-CH4の変化（上段） 

NH4-NとD-N2Oの変化（下段） 
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表1.4 下水道処理後排水を起源としたN2O算定方法 

表1.5 下水道処理後排水を起源としたCH4算定方法 

表1.6 浄化槽処理後排水・未処理排水を起源としたN2O算定方法 

排水処理
方式

処理施設
CH4排出

処理後排水
残存CH4

EF0 活動量 EF1 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されていない

IPCC G.L.
Default
（2019）

考慮されていない

標準
活性汚泥法

0.528
g-CH4/m3

排水処理量
（m3）

ほとんど
検出

されない
（≒0）

排水処理量
（m3）

嫌気好気
活性汚泥法

嫌気無酸素
好気法・
循環式

硝化脱窒法

循環式
硝化脱窒型

膜分離
活性汚泥法

河川環境
処理後排水

由来CH4

EF2+3 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されて
いない

60 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

IPCC G.L.
Default
（2019）

2006準拠 60 g-CH4/kg-BOD
排水処理量

×
放流BOD濃度

流下 21 g-CH4/kg-BOD

停滞 114 g-N2O-N/kg-N

2006準拠

0.5 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

60 g-CH4/kg-BOD
IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流BOD濃度

流下

0.5 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

21 g-CH4/kg-BOD
IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流BOD濃度

排水処理
方式

処理施設
N2O排出

処理後排水
残存N2O

EF0 活動量 EF1 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されていない

IPCC G.L.
Default
（2019）

考慮されていない

標準
活性汚泥法

0.090
g-N2O
-N/m3

排水処理量
（m3）

EF0
×

0.48

排水処理量
（m3）

嫌気好気
活性汚泥法

0.019
g-N2O
-N/m3

嫌気無酸素
好気法・
循環式

硝化脱窒法

0.007
g-N2O
-N/m3

循環式
硝化脱窒型

膜分離
活性汚泥法

0.0003
g-N2O
-N/m3

河川環境
処理後排水

由来N2O

EF2+3 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されて
いない

硝化由来
考慮されていない
5 g-N2O-N/kg-N

（脱窒由来）

排水処理量

×
放流T-N濃度

IPCC G.L.
Default
（2019）

清澄な河川 5 g-N2O-N/kg-N 排水処理量

×
放流T-N濃度富栄養化河川 19 g-N2O-N/kg-N

河川環境基準
（AA～B）

2 g-N2O-N/kg-NH4-N
（硝化由来）

排水処理量

×
放流NH4-N濃度

5 g-N2O-N/kg-N
（脱窒由来）

IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流T-N濃度

河川環境基準
（C～E）

4 g-N2O-N/kg-NH4-N
（硝化由来）

排水処理量

×
放流NH4-N濃度

5 g-N2O-N/kg-N
（脱窒由来）

IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流T-N濃度

排水処理
方式

処理施設
N2O排出

処理後排水
残存N2O

EF0 活動量 EF1 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されていない

IPCC G.L.
Default
（2019）

考慮されていない

単独処理
浄化槽

39
g-N2O
/人・年

人・年

0.4
g-N2O-N
/kg-N

排水量×
放流T-N濃度
（128mg/L）

構造例示型
浄化槽

71.7
g-N2O
/人・年

排水量×
放流T-N濃度

（40mg/L）

性能評価型
浄化槽
（汎用）

54.5
g-N2O
/人・年

排水量×
放流T-N濃度

（40mg/L）

性能評価型
浄化槽

（高度処理）

39
g-N2O
/人・年

排水量×
放流T-N濃度
（19.9mg/L）

未処理排水 -
0.3

g-N2O-N
/kg-N

排水量×
放流T-N濃度
（13.3mg/L）

河川環境
処理後排水

由来N2O

EF2+3 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されて
いない

硝化由来
考慮されていない
5 g-N2O-N/kg-N

（脱窒由来）

排水処理量

×
放流T-N濃度

IPCC G.L.
Default
（2019）

清澄な河川 5 g-N2O-N/kg-N 排水処理量

×
放流T-N濃度富栄養化河川 19 g-N2O-N/kg-N

河川環境基準
（AA～B）

2 g-N2O-N/kg-NH4-N
（硝化由来）

排水処理量

×
放流NH4-N濃度

5  g-N2O-N/kg-N
（脱窒由来）

IPCC(2006)準拠

排水処理量
×

放流T-N濃度
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４．５ 処理施設由来と処理後排水由来GHGsを併せた排水管理全体のGHGs排出モデルの構築と削減方策 

(1) 処理施設由来と処理後排水由来GHGsを併せた排水管理全体のGHGs排出モデルの構築 

下水道分野においては、下水道処理施設由来（直接発生）と本研究で開発した処理後排水由来（間接

発生）のGHGs排出量を併せ、単位汚水処理量当たりのGHGs排出量に換算することで、排水管理全体での

GHGs排出モデルを構築した。現在、下水道の直接発生に適用されている4種の処理方式におけるGHGs排出

量を算出し，積算した結果を図1.31に示す。GHGs排出量が最も大きかったのは③嫌気無酸素好気法及び

循環式硝化脱窒法であり、これは最も小さかった②嫌気好気活性汚泥法に比べて約1.3倍となった。これ

らの結果は、高度処理により窒素除去を行う処理方式では、処理場内直接発生のCH4，N2O排出量が抑えら

れるのに対し、その減少量を上 

回る電力由来のCO2が排出され

ることで、下水道システム全体

のGHGs排出量が大きくなるこ

とを示している。一方、電力由

来のCO2排出量が変わらない①

標準活性汚泥法と②嫌気好気

活性汚泥法、③嫌気無酸素好気

及び循環式硝化脱窒法と④循

環式硝化脱窒型膜分離活性汚

泥法をそれぞれ比べると、全体

のGHGs排出量は高度処理であ

る②嫌気好気活性汚泥法，④循

環式硝化脱窒型膜分離活性汚

泥法の方が小さいことが明ら

かとなった。これらの結果は、

高度処理において、電力由来の

CO2を除いた場合、直接発生・間

接発生共に下水道システムか

らのGHGs排出量が少ないこと

を示している。現在、日本の

図1.31 各下水処理方式におけるGHGs排出量 

（汚水量当たり，CO2換算） 

表1.7 浄化槽処理後排水・未処理排水を起源としたCH4算定方法 

0

0.1

0.2

0.3

■ 電力-処理場ポンプ(CO₂) ■ 電力-水処理(CO₂)

■ 電力-汚泥処理(CO₂) ■ 電力-その他(CO₂)

■ 水処理プロセス(CH₄) ■ 水処理プロセス(N₂O)

■ 汚泥処理プロセス(CH₄) ■ 汚泥処理プロセス (N₂O)

■ 処理排水由来(N₂O) ■ 自然界における分解(CH₄)

■ 自然界における分解(N₂O) ■ 処理後排水に残存する溶存態(N₂O)

C
O

₂排
出

量
(t

-
C

O
₂/

千
･m

³)

①標準
活性汚泥法

②嫌気好気
活性汚泥法

③嫌気無酸素
好気及び
循環式
硝化脱窒法

④循環式
硝化脱窒型
膜分離
活性汚泥法

処理施設由来（エネルギー起源）

処理施設由来
（非エネルギー起源）

処理後排水由来

排水処理
方式

処理施設
CH4排出

処理後排水
残存CH4

EF0 活動量 EF1 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されていない

IPCC G.L.
Default
（2019）

考慮されていない

単独処理
浄化槽

460
g-CH4

/人・年

人/年

4
g-CH4/
kg-BOD

排水量×
放流BOD濃度

（90mg/L）

構造例示型
浄化槽

2,477
g-CH4

/人・年

排水量×
放流BOD濃度

（20mg/L）

性能評価型
浄化槽
（汎用）

1,984
g-CH4

/人・年

排水量×
放流BOD濃度

（20mg/L）

性能評価型
浄化槽

（高度処理）

1,044
g-CH4

/人・年

排水量×
放流BOD濃度
（17.3mg/L）

未処理排水
1,575
g-CH4

/人・年

3
g-CH4/
kg-BOD

排水量×
放流BOD濃度

（180mg/L）

河川環境
処理後排水

由来CH4

EF2+3 活動量

IPCC G.L.
Default
（2006）

考慮されて
いない

60 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

IPCC G.L.
Default
（2019）

2006準拠 60 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

流下 21 g-CH4/kg-BOD

停滞 114 g-CH4/kg-BOD

2006準拠

0.5 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

60 g-CH4/kg-BOD
排水処理量

×
放流BOD濃度

流下

0.5 g-CH4/kg-BOD

排水処理量

×
放流BOD濃度

21 g-CH4/kg-BOD
排水処理量

×
放流BOD濃度
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GHGs削減目標である2050年カ

ーボンニュートラルの考え方

に則り、エネルギー起源CO2排

出量を実質ゼロと仮定し、非エ

ネルギー起源GHGs排出量のみ

を比較した場合には、直接発生

および間接発生共に、高度処理

化により、非エネルギー起源

GHGs排出量は減少することに

なる。その場合の処理方式別

GHGs排出量は、④循環式硝化脱

窒型膜分離活性汚泥法＜③嫌

気無酸素好気及び循環式硝化

脱窒法＜②嫌気好気活性汚泥

法＜①標準活性汚泥法となる。 

一方、浄化槽分野では、浄化 

槽の製造段階から使用段階におけるLCCO2において、処理後排水由来のGHGs排出量も考慮し、浄化槽1基

当たりのGHGs排出量として試算した。積算結果を図1.32に示す。非エネルギー起源GHGsに着目すると、

浄化槽は余剰汚泥を1年間貯留する構造を有しているため、排水処理に伴うGHGs排出量（直接発生）が大

きく、2016年度の合併処理浄化槽では、排水処理に伴うGHGs排出量（直接発生）に対し、本研究におけ

る処理後排水由来のGHGs排出量（間接発生）は、7.4%と低いものとなった。 

(2)下水道処理後排水を起源とした河川で生成されるGHGs排出量削減方策 

GHGs排出量の算定は排出係数に活動量を乗じて求める。すなわち、下水処理後排水を起源とし、河川

で生成されるGHGs排出量を削減する方法は，排出係数を小さくする方法と活動量を小さくする方法に分

けることができる。本研究調査対象河川において、4.1で示した河川環境基準類型別GHGs存在量において

も（図1.6）、4.2で示した河川α～γにおいても（図1.16）、環境基準類型C、河川のDO濃度が約 8 mg/L

以下において、N2O生成の増大が確認されている。すなわち、河川環境基準類型B以上の清澄で，DO濃度

が高濃度で維持される河川環境では、処理後排水に含まれるNH₄-Nを起源とした硝化反応が速やかに進

行し、N2O生成が抑制される。一方、環境基準類型C以下の場合、DO濃度が低濃度となる場合が多く、河

川底質でのDO濃度はさらに低いことが推察されることから、NH4-Nの硝化反応が滞り、副生成物であるN2O

が生成され易い環境となる。すなわち、排出係数を小さくするには、河川を清澄に保つことでDOの消費

を抑制し、河川水中のDO濃度を高濃度に維持することで、N₂Oの生成を抑制することである。そのために

は，高度処理化による下水道処理施設から河川への汚濁負荷低減の他、河川維持管理作業による定期的

な河床の清掃、水生植物等によるDO供給等により、河川のDO濃度を高濃度に維持するとともに、河川環

境基準をB以上のカテゴリーへ移動することが重要となる。2017年には、下水道終末処理場の高度処理化

等の推進により、東京都内から河川環境基準類型Eが無くなり、AA, Aが増加した事例もある。一方、活

動量を小さくするには、下水道終末処理場の高度処理化により処理後排水に含まれるBOD等有機物のみ

ならず、NH4-N量、T-N量窒素成分の削減が求められる。既往研究では20,21)，下水道終末処理場の高度処理

化により処理場から発生するN₂O排出量は減少することが報告されている。すなわち、下水道終末処理場

の高度処理化は、下水処理過程からの直接発生、処理後排水を起源とした河川での間接発生からのGHGs

排出量を同時に削減できることになり、50%以上の削減が期待される。下水道終末処理場の高度処理化

は、直接発生・間接発生からのGHGs排出量削減に相乗効果をもたらすと考えられる。 

５．研究目標の達成状況 

サブテーマ1では、下水道処理後排水が放流される河川等の調査を通じ、GHGs排出に影響を及ぼす

主要なパラメータとして、下水道処理後排水を構成する成分であるNH4-Nが影響を及ぼすこと、河川
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生産年別・活動項目別温室効果ガス排出量（耐用年数30

年）

1990年度(単独処理浄化槽) 1990年度(合併処理浄化槽) 2000年度(合併処理浄化槽)

2013年度(合併処理浄化槽) 2016年度(合併処理浄化槽)

図 1.32 浄化槽製造年代別 GHGs 排出量 

（浄化槽1基当たり，CO2換算） 
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流下に伴い脱気するD-GHGsを加算し、処理後排水および河川に残存するD-GHGsを差し引くことによ

り処理後排水を起源に河川で生成されるGHGsを正確に算定すること、および下水道処理後排水が放

流される河川の環境条件として、環境基準類型C、DO濃度が約 8 mg/L以下でN2O生成量が増大するこ

と等を明らかとした。また、室内モデル試験により、処理後排水に残存するD-N2O-N量の脱気速度を

明らかとした。当初、下水道処理後排水や河川環境を模擬した室内モデル試験も計画していたが、

アドバイザリーボード会合等により、インベントリへの反映を目指すためには、現場調査結果が重

要であること等の助言により、現場調査箇所を追加することや降雨時の調査を追加することで、よ

り実態に近いGHGs排出量算定方法の開発に繋げた。複数年に渡る現場調査により、下水道終末処理

場および浄化槽からの処理後排水の水質バランス、環境条件を踏まえたGHGs排出量算定方法案を開

発できた。また、上記と並行して、本研究成果であるGHGs排出量算定方法案を早期に、日本国温室

効果ガスインベントリに反映させるために、温室効果ガス排出量算定方法検討会廃棄物分科会に、2

回/年程度参加し、その方法論の開発状況を含めた研究進捗を報告し、関係各機関に意見を頂き、研

究内容に反映させた。上記で検討した方法論を元に、下水道分野、浄化槽分野における排水管理全

体（汚水処理施設＋放流河川からのGHGs）に係るGHGs排出源を整理し、我が国独自の排出係数およ

び排出量算定方法を提案すると共に、排水管理全体のGHGs排出モデルを構築し、総合的なGHGs排出

量削減方策を提案することができた。以上の達成状況から、サブテーマ1の研究目標に対し、目標通

りの成果をあげたと考えている。 
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Ⅱ－２ 下水処理プロセスからの溶存態GHGsの流出機構解明 

 

独立行政法人国立高等専門学校機構秋田工業高等専門学校 

 創造システム工学科土木・建築系     増田 周平 

［要旨］ 

サブテーマ２では、下水処理プロセスからの溶存態GHGs(D-GHGs)の流出機構を解明し、下水処理水に

由来するD-GHGsの排出量を算定する排出係数を開発した。複数の下水処理場においてGHGsの挙動をモニ

タリングし、特にN2Oの寄与がCH4と比較して高いことを明らかにした。さらに、N2Oの時空間変動を明ら

かにするとともに、二次処理プロセス以降のD-GHGsの濃度分布に及ぼす機構解明に取り組み、反応槽に

おける生物学的硝化脱窒反応の寄与が大きいことを示した。得られた知見を統合し、下水処理水に含ま

れる溶存態N2Oの排出量を算定する排出係数（EF1）を開発した。 

 

1. 研究開発目的 

下水処理プロセスからは、メタン（CH4）や亜酸化窒素(N2O)などの温室効果ガス（GHGs）が発生するこ

とが知られている。これらは強力な温室効果を有し、二酸化炭素と比較して、CH4は28倍、N2Oは265倍の

温室効果を有する。また、CH4は有機物の嫌気条件下ユニットでの分解、N2Oは窒素の生物化学的な除去プ

ロセスにともない発生するため、変動が大きく、またその生成メカニズムも完全に解明されていない。 

下水処理プロセス中のCH4やN2Oの発生源は主に反応槽由来とされている。反応槽では、曝気のための

撹拌や送風にともなうガス化により、GHGsが大気に放出される。わが国のGHGs排出量の算定方法はこう

したメカニズムに基づき、主に反応槽におけるガス化にともなうGHGsの排出を対象とした排出係数が適

用されている。 

一方で、反応槽の混合溶液中には、ガス化に先立って水中に溶存態のGHGs(D-GHGs)が存在する。これ

らは、それに続く最終沈殿池や消毒プロセスなど経て、下水処理水中に残存する可能性が指摘されてい

る。特にN2Oに関しては溶解性が高く、下水処理プロセスのGHGs算定におけるミッシング・ソースとなっ

ている可能性が高い。しかしこうした下水処理水中のD-GHGsはこれまでにあまり注目されておらず、そ

の挙動に関する情報は極めて限定的であり、D-GHGsの排出量を推定する排出係数も存在しない。そこで

本サブテーマでは、下水処理水に溶解しているD-GHGs量を算定するための排出係数の開発を研究開発目

的とした。 

 

2. 研究目標 

下水処理水に含まれる溶存態GHGsの量を推定する排出係数を開発する。そのために、複数の異なるプ

ロセス構成の下水処理場において、反応タンクおよび最終沈殿池以降のプロセスにおける溶存態GHGsの

実態を把握する。その上で、生物処理、塩素処理やオゾン処理などのプロセスにおけるGHGs生成に影響

する主要な環境因子を明らかにし、それらをふまえGHGs生成量を最小化する条件について検討する。検

討の結果は、下水処理水に含まれる溶存態GHGs発生量の推定、およびその削減可能性に対する定量的な

評価を可能とすることで、サブ１における排出量算定方法、GHGs排出量最小化シナリオの提案および本

テーマ全体に貢献する。 

 

3. 研究開発内容 

3.1. GHGsの実態調査 

 D-GHGsの動態を把握するために、ユニット構成が異なる5カ所の下水処理場において現地調査を実施

した。現地調査においては、D-GHGsの動態に加え、G-GHGsおよび各種水質項目に関する調査も行った。

特にGHGsの生成に寄与が大きいと考えられる反応槽において、連続モニタリングを行うことで重点的に

評価した。対象処理場の概略を表2.1に示す。 

 調査にあたっては，D-N2Oの連続モニタリング装置（装置A）、G-GHGs（G-CH4、G-N2O）の連続モニタリ
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ング装置（装置B）および無機態窒素の連続モニタリング装置（アンモニア性窒素（NH4
+）、硝酸性窒素

（NO3
-）、装置C）を用いた。表2.2に各機器の設置状況を示した。 

 

3.1.1. 時間変動の実態調査 

 異なる処理場（A処理場、B処理場、C処理場）においてGHGsの連続モニタリングを行い、日内変動、週

内変動、月内変動を評価した。また得られた変動特性に基づき、代表性の高いサンプルを採取するため

のサンプル採取方法（時間帯・頻度）について検討した。 

 

3.1.2. 二次処理プロセス以降のD-GHGs濃度の実態調査 

反応槽以降のユニット構成が異なる処理場（B処理場、C処理場、D処理場）において、二次処理プロセ

ス以降のD-GHGsの濃度変化を明らかにするための実態調査を行った。各処理場において反応槽から放流

に至るユニットで採水調査を行い、D-CH4およびD-N2Oの濃度を定量し、その挙動を解析した。あわせて、

消毒方法の違いがD-GHGsの挙動に及ぼす影響を評価した。 

 

3.2. GHGsの生成メカニズムの解明 

現地調査の結果をふまえ、N2Oを対象として反応槽および消毒プロセスにおける生成メカニズムに着目

し、ラボ試験を行った。なお、①研究の進捗の中で自治体との信頼関係の構築により事前に想定してい

たよりも高頻度で実験用の活性汚泥の提供が可能になったこと、②実際の処理場でのN2O生成特性が大き

く異なり、リアクターによりそれらを網羅的に検討するよりも実処理場の活性汚泥を用いる方が有効と

考えられたこと、から、反応槽における生成メカニズムの試験については、実処理場の活性汚泥を 

用いて活性試験を行った 

 

 

D-N2O（装置A）および水質測定

（装置C）、反応槽 

D-N2O セ ン サ ー 設

置、最終沈殿池 

G-GHGsセンサー（装置

B）、地下管廊 

チャンバー係留状況、 

反応槽 

    

 

3.2.1. 生物活性試験によるGHGs生成特性評価 

反応槽におけるN2O生成特性を評価するため、ラボ内においてN2Oの生成活性を簡易的に評価する手法

について検討を行った。特に基質構成とDO条件に注目し、N2Oの生成活性を評価する条件について検討し

た。検討をふまえ、現地調査を行った各処理場においてN2Oの生成活性を定量し、その傾向について解析

表2.1 対象処理場諸元 

A処理場 B処理場 C処理場 D処理場 E処理場

処理方式 改造OD法 二段式AO法
疑似AO法

（硝化促進）

疑似AO法

（硝化抑制）

疑似AO法

（硝化抑制）

放流水質

(数字は mgN/L)

NH4
+（1～15)

NO3
- (＜5)

NH4
+（＜1)

NO3
-（＜5)

NH4
+(＜5)

NO3
-(＜10)

NH4
+（＜20) NH4

+（＜20)

曝気方式 機械攪拌 送風曝気 送風曝気 送風曝気 送風曝気

消毒プロセス 塩素 オゾン 塩素 紫外線 塩素

調査時期 2019年11月 2020年2月 2020年4月 2021年2月 2021年6月

装置A 

装置C 
装置Bへ 

チャンバー設

表2.2 測定装置設置状況（C処理場のケース） 

装置B 
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することでN2O生成特性を評価した。 

 

3.2.2. 塩素消毒プロセスにおけるN2O生成特性評価 

 塩素消毒プロセスにおけるN2O生成特性を評価するため、ラボ内において二次処理水を用いた塩素添加

試験を行った。人工排水およびE処理場の二次処理水を用いて、塩素注入率およびpHをパラメータとし、

N2Oの生成量を評価した。 

 

3.2.3. オゾン消毒プロセスにおけるN2O生成特性評価 

 オゾン消毒プロセスにおけるN2O生成特性を評価するため、ラボ内において二次処理水を用いたオゾン

接触試験を行った。人工排水およびE処理場の二次処理水を用いて、オゾン注入率をパラメータとし、N2O

の生成量を評価した。 

 

3.3. D-GHGs排出係数の開発 

 現地調査および生成メカニズムに関する検討で得られた結果を統合し、処理水のD-GHGsの動態を解析

した。解析の視点として、①処理水中のD-GHGs濃度、②処理場内の二次処理プロセス以降のD-GHGs濃度

変動、③反応槽由来のG-GHGs排出量と処理水中のD-GHGs排出量の量的関係性、に着目した。得られた結

果を統合し、下水処理水中に含まれるD-GHGs排出量を算定するための排出係数を開発した。 

 

3.4. GHGs排出量の削減方策の提案 

AD会合における指摘をふまえ、下水処理プロセスからのGHGs排出量の削減に関する検討を行った。A処

理場においてN2Oの排出量削減を目的とした様々な運転方法を試行し、N2Oの削減量を評価した1）。 

 

4. 結果及び考察 

4.1. GHGsの実態調査 

4.1.1. GHGsの時間変動 

 4.1.2.2で後述するように、現地調査では概してD-CH4の濃度は低く、D-N2O濃度が高かったことをふま

え、特にN2Oの挙動の解析に注力した。A処理場、B処理場、およびC処理場において一ヵ月間のN2O濃度の

連続モニタリングを行った。全ての測定において測定箇所は反応槽上の一点であり、A処理場は無終端反

応槽（OD槽）の一点であるのに対し、それ以外の処理場は全て反応槽終端付近である。なおA処理場では

最初沈殿池を有する楕円形OD槽が用いられており、対角に配置された2機の撹拌機が概ね3時間ごとに交

互に稼働している。またB処理場の反応槽は覆蓋されており、曝気と非曝気が3時間と1時間で交互に切り

替えながら運転されているが、ガスの採取時にその状況は考慮されていない。そのため、B処理場の非曝

気時のガス濃度測定結果は、大気濃度で希釈されている可能性がある。 

図2.1に、各処理場におけるN2O濃度の一週間にわたる測定結果を示す。まずA処理場においては、D-N2O

濃度の変動が最も大きく、低濃度のベースラインから急激な濃度上昇によるピークが複数観測された。

B処理場においては、G-N2O濃度は大気濃度（0.32 ppm）と比較すると高いものの、上昇と下降を繰り返

しながら低濃度で推移した。最後にC処理場では深夜から午前中にかけては低濃度で推移した後、午後か

ら濃度が上昇し、夕方から深夜にかけては数ppmから最大で20ppmと、高いG-N2O濃度が観測された。 

次に、各処理場におけるN2O濃度の日平均値の月内変動を図2.2に示す。これより、A処理場においては

11月15日から11月22日にかけて、その前後よりも概ね1.5倍程度の濃度上昇が見られた。ただしそれ以外

の時期の濃度はほぼ同程度で推移した。次にB処理場においては、期間を通して急激な濃度の変動は見ら

なかった。最後にC処理場においては、前半は一定間隔をおいて濃度の増減を繰り返す様子も見受けられ
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たが、後半は濃度が増加した後、そのまま高いレベルで推移した。なお測定期間全体の平均値は、A処理

場では0.24 mgN/L、B処理場では0.6 ppm、C処理場では6.5 ppmとなった。 

 次に、N2Oの日変動を詳細に解析するため、1ヵ月のデータについて同時刻の平均値を計算し、あわせ

て標準誤差をエラーバーとして示した結果を図2.3に示す。これより、A処理場ではOD槽の特性上，DO濃

度などの水質の変動が大きく，それが急激な濃度変動につながったと考えられる。H処理場では窒素の除

去が高度に行われており、無機態窒素濃度が極めて低かったことが，N2O抑制につながったと考えられる。

最後にC処理場においては，GN2O濃度と反応槽へのNH4
+負荷との間に高い相関(r = 0.85)が見られ，窒素

負荷の上昇がN2O生成の主要因であることが示唆された。なお，当該測定地点ではNH4
+とNO3

-硝酸性窒素が

共存する中で低DOが維持されており，硝化菌脱窒および従属栄養細菌脱窒を中心としたN2O生成が促進さ

れた可能性が考えられた。 

 日変動の結果を基に、現場での作業を念頭において最適な採水時刻および採水間隔について検討した。

その結果を図2.4に示す。これより、A処理場、C処理場とも、日中3回（10時、14時、16時）の採水によ

り、連続モニタリングに基づく平均値に対してA処理場では111％、C処理場では93％と、誤差を10％程度

に抑えながら測定できることが分かった。逆に、いずれの処理場においてもそれ以下の採水頻度、すな

わち日中の1回ないし2回の採水では誤差が大きくなり、測定頻度としては不十分であることが分かった。 

 以上より、下水処理場の反応槽から発生するN2Oには周期的な日変動が存在し、その傾向に基づき、最

適な採水時間・頻度が決定できることが明らかになった。さらに本調査で対象としたA処理場とC処理場

は、全く異なるプロセスであるにもかかわらず、同時刻（10時、14時、16時）の採水により比較的高い

精度が得られた。ただし、採水時刻と頻度は日変動の傾向によって異なるものであり、下水処理場から

のGHGs排出量の定量を目的とした定期調査においては、それに先立ち処理場の日変動を把握することが

精度の高いデータを獲得する上で重要と考えられる。 

 

4.1.2. 二次処理プロセス以降のD-GHGs濃度の実態調査 

 図2.5に、C処理場における反応槽末端と最終沈殿池末端にD-N2O濃度の連続モニタリング装置を設置し、

得られたD-N2O濃度の日平均値で比較した結果を示す。これより、最終沈殿池におけるD-N2O濃度は反応

図2.1 各処理場における1週間の測定結果（A処理場：D-N2O、B・C処理場：G-N2O） 
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槽と比較して4.0～8.7倍高かった。要因として、最終沈殿池の濃縮汚泥において、無酸素条件下の脱窒

反応が進行し、N2Oが生成したことが挙げられる。 

図2.6には、C処理場における反応槽以降のD-N2OとD-CH4のグラブサンプリングの結果を示す。ただし、

これは最終沈殿池の滞留時間を考慮しておらず、反応槽で測定した水塊と2時間程のずれがあるため、時

図2.4 測定頻度に関する検討（左：A処理場、右：C処理場） 

図2.2 各処理場における月内変動（上：A

処理場、中央：B処理場、下：C処理場） 

図2.3 各処理場における日内変動（上：A

処理場、中央：B処理場、下：C処理場、灰

色は標準誤差） 



 

39 

2-1902

間変動の影響が含まれる。これより、CH4とN2Oの両者とも最終沈殿池で濃度上昇が見られた。一方で、消

毒槽前後において滞留時間の間隔で採水を行った結果、D-CH4濃度は変化しなかったのに対し、D-N2O濃

度は平均で12％上昇した。消毒槽においては次亜塩素酸ナトリウムによる塩素消毒（接触時間20～30分、

残留塩素管理値0.4mg/L）が行われており、塩素消毒によるN2O濃度の上昇を示唆する結果が得られた。 

またB処理場において、反応槽以降のユニットにおけるD-GHGsを2020年1月8日および2月12日に測定し

たところ、D-N2O濃度は最終沈殿池で増加した後一定濃度が維持されたのに対して、D-CH4濃度は最終沈

殿池で増加し、その後砂ろ過プロセスで大きく減少し、放流水にはほとんど含まれなかった（後述：図

2.20、図2.21）。より詳細な評価のため、各プロセスの滞留時間を考慮し、水塊を追随して採水を行っ

た結果を図2.7および図2.8に示す。これより、D-CH4は前述の調査と同様に、砂ろ過施設以降では減少す

ることが確認された。一方、D-N2O濃度はオゾン処理（接触時間15分、排オゾン制御：0.5 g/Nm3）の前後

で、平均1.3～2.4倍増加していた。既往の文献調査の限りにおいて、二次処理水のオゾン処理によるN2O

生成は報告されていないものの、二次処理水中に含まれる窒素成分とオゾンが反応することで、N2Oが生

成している可能性が示唆された。 

 

4.2. GHGs生成メカニズムの解明 

4.2.1. 生物活性試験によるGHGs生成特性評価 

 A処理場、B処理場、およびC処理場より活性汚泥を採取し、ラボ内においてN2Oの生成活性試験を行っ

た。活性試験の実施にあたっては、見島ら2)の手法を参考にして改良したガスストリッピング式の試験

方法を用いて実施した。改良した手法は曝気環境下でストリッピングにより発生するガスを採取・分析

可能であるため、サンプル採取頻度の増加、実験系の安定化、および定量性の向上が見込まれる。実験

の基本デザインは図2.9の通りであり、汚泥を洗浄し、pHを調整した後、Run A–Dの4系で異なる基質・DO

条件を設定しN2Oの生物化学的な生成量の違いを評価した。なお、Run A-Cは空気曝気、Run Dは窒素曝気

図2.5 C処理場における反応槽終端と 

最終沈殿池終端におけるD-N2O濃度の比較 

図2.6 C処理場におけるD-GHGsの推移（反応

槽、最終沈殿池：n=1、消毒槽前後：n=3、消

毒槽では滞留時間を考慮して採水） 

図2.8 オゾン処理前後の溶存態温室効果ガ

スの濃度変化（水塊追随、3/2、n=3） 

図2.7 三次処理プロセスにおける温室効果 

ガスの濃度変化（水塊追随、2/12、n=3） 
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である。 

 図2.10に典型的な測定結果を示す。これより、曝気環境下においては、DOが1mg/LかつNH4
+とNO2

-の共

存下(Run C)の条件で最もN2Oの生成が促進された。NH4
+とNO2

-の共存下においてDOが上昇した場合(Run B)、

N2Oの生成は抑制された。さらに、NO2
-が存在しない条件下(Run A)では、N2Oの生成はさらに低下した。

これらは、DOが高い条件下では相対的に硝化反応が促進されると同時にNO2
-の還元反応が抑制されたの

に対して、DOが低い条件下では硝化反応が抑制されると同時にNO2
-の還元反応が促進され、N2Oが生成さ

れたためと考えられる。また、無酸素条件かつNO2
-と電子供与体添加条件(Run D)においては開始直後に

N2O濃度の上昇が見られ、比較的短時間で減少した。これは従属栄養細菌による脱窒反応により、N2Oの生

成とそれに続くN2Oの還元反応が短時間に起こったものと考えられる。 

 N2Oの生成活性は、単位生物量（MLVSS）かつ１時間あたりのN2O生成量と定義した。まず、A処理場にお

いて比較的短期間でのN2O生成活性の変動を評価した。その結果を図2.11に示す。これより、1日目、7日

目、11日目においてN2Oの生成活性の傾向は類似しており、短期間で大きな変動が生じていないことを確

認した。 

 以上をふまえ、A処理場、B処理場およびC処理場において活性汚泥を採取し、N2Oの生成活性試験を行

った。その結果を図2.12に示す。また、あわせてRun Cに対する各Runの比率を図2.13に示した。これよ

り、A処理場とC処理場では、RunDの生成活性が若干A処理場で高いものの、Run A–D間の量的関係性は類

似していた。一方B処理場についてはRun Dの生成活性がRun Cよりも低かった。その要因として、A処理

場とC処理場はいずれも処理水には低濃度のNH4
+に加えてNO3

-も残存しており、それにより当該処理場の

活性汚泥には相対的に高い脱窒活性が備わっていたと考えられる。一方で、B処理場は窒素の高度処理を

行っている処理場であり、処理水にはNH4
+やNO3

-の残存もほとんど見られないことから、活性汚泥が有し

ている脱窒活性が低く、それがRun Dにおいて低いN2O生成活性が得られた要因と考えられる。 

 B処理場は、4.1節で述べたように実際のN2O発生量も低い処理場である。したがって、本試験ではラボ

図2.9 生物活性試験の基本デザイン 

図2.11 A処理場におけるN2O生成活性の 

短期間変動特性 

図2.10 活性試験における典型的な 

濃度プロファイル 
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内で人為的に環境条件を設定した環境下においても、実際のN2O発生量が低い処理場の活性汚泥は、N2O

の生成活性、とりわけ脱窒に関するN2O生成活性が低いことが分かった。 

 

4.2.2. 塩素消毒プロセスにおけるN2O生成特性評価 

 E処理場の二次処理水（NH4
+を5～7 mgN/L含有）を用いて、ラボ内において塩素添加試験を行い、N2Oの

生成特性を評価した。温度を20℃で一定に保ち、ｐHを6.0、6.5、7.0、7.5、8.0の5段階に設定した。塩

素濃度の調整は、次亜塩素酸ナトリウム溶液（有効塩素12％）を、500、200、100、40、20、2 mg/Lとな

るように超純水で希釈調製し、その後、二次処理水190 mLにそれぞれの溶液を10 mL添加することによ

り、実験開始時の濃度が25、10、5、2、1、0.1 mg/Lとなるように調製した。塩素濃度の確認方法として、

塩素濃度が高い場合にはチオ硫酸ナトリウムを用いた有効塩素濃度測定法により測定した。塩素濃度の

低い場合には、DR890（Hach社）を使用して、DPD法により遊離塩素と全塩素の2項目を測定した。 

 実験は、二次処理水に希釈した次亜塩素酸ナトリウム溶液を注入した瞬間を実験開始とし、0、5、10、

15分に、50mLプラスチックシリンジを用いて溶液25mLを採取し、さらにN2ガスを25 mL加え1分間攪拌し

た。その後、20mLプラスチックシリンジでヘッドスペースガスを15 mL採取し、真空引きした10 mLバイ

アル瓶に封入しガスサンプルとした。また、0分と15分には、0.45μmメンブレンフィルターでろ過溶液

を調整し、0.1 mol/Lのチオ硫酸ナトリウム1mLを添加した60 mLプラスチック容器に採取し、水質サンプ

ルとした。以上の一連の工程を、塩素濃度25、10、5、2、1、0.1 mg/Lおよびブランクの7系列で実験を

行った。N2Oの測定は、ECDガスクロマトグラフ（GC-14B、島津製作所）によって分析し、溶解度係数によ

り溶存態濃度に換算した。また、水サンプルのNH4
+-N濃度はイオンクロマトグラフ（850 professional 

IC、Metorohm社）を用いて分析を行っ

た。 

結果を図2.14に示す。なお、いずれ

の系においても0～15分においてほと

んど差は見られなかったため、値は平

均値で評価し、各系列からブランクの

値を差し引いた値を生成量として示

した。図2より、全体的な傾向として、

塩素注入率の増加にともないN2O生成

量は増加した。pHの影響については、

pHが7.0の場合に最もN2O生成量が大き

かった。また相対的に、酸性条件では

アルカリ性条件に比べてN2O生成量が

多かった。既往の研究3)より、N2Oはジ 図2.14 塩素濃度およびpHとN2O生成量の関係 

図2.13 C系を基準（1.0）とした場合の各系

の生成活性の相対比率 

図2.12 異なる処理場におけるN2O生成活性 
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クロラミンとOH-の反応により生成することが報告されている。pHの低下はHOClの増加によるジクロラミ

ンの生成量増加を、pHの上昇はOH-の存在量増加の一方でHOClの減少につながるため、両者の共存が起こ

る中性条件でN2O生成が促進されたと考えられる。 

NH4
+-N濃度に対するD-N2O-N生成量で転換率を算出したところ、最大値は0.13％、最小値は0.01％以下、

平均値は0.04％、中央値は0.03％となった。なお、通常の下水処理場からのN2O排出は、主に反応槽由来

のものが計上されており、IPCCガイドラインのデフォルト値では流入窒素量に対して1.6％の値が報告

されている。つまり、消毒由来の転換率は標準的な反応槽の変換率に比較すると、1～3オーダー低く、

発生源としての重要性は相対的に低いと考えられた。 

 

4.2.3. オゾン消毒プロセスにおけるN2O生成特性評価 

 E処理場で採取した二次処理水を用いて、オゾンとの接触実験を行った。実験に供した二次処理水の水

質は全窒素が14.4 mg/L、NH4
+が12.6 mgN/L、NO2

-が1.6 mgN/L、NO3
-が0.1 mgN/Lであり、一連の試験には

4℃で冷蔵保存した同じ二次処理水を用いた。 

実験は、二次処理水を供試水として、回分試験および連続試験を行った。回分試験にあたっては、100ml

（満容量122mL）のバイアル瓶にpHを7.0に調整した二次処理水を61 mL入れた後、蒸留水またはバイアル

瓶中のオゾン濃度が10 mgO3/Lになるように調製したオゾン水を61 mL入れた。攪拌時間を15分設け、初

期状態と15分経過後の水サンプルを採取した。オゾン注入率は10 mgO3/Lとした。連続試験にあたっては、

PSAオゾナイザーおよび6.5 Lの反応塔等から構成されるラボスケール装置を用いた。窒素曝気により初

期N₂O濃度を低減させた後、反応塔内に6.5 Lの試供水を入れ、オゾン注入率0 mgO3/Lのサンプル0.5 Lを

採取した。その後速やかにPSAオゾナイザーによって生成されたオゾンガスと、反応塔内の二次処理水を

連続的に接触させた。オゾンガスの流量は0.2 L/minとし、反応塔内の水はポンプで常時循環させた。サ

ンプルはオゾン注入率が0.0、2.0、4.0、6.0、8.0、10.0 mgO3/Lに対応する0、5.9、11.8、17.4、22.8、

27.9分に反応塔内の溶液を0.5Ｌ採水した。また、同時にHACH900DR（HACH社）を用いて溶存オゾンおよ

び全窒素濃度を、イオンクロマトグラフ(850 professional IC、Metorohm社)により無機態窒素濃度を測

定した。D-N2Oの分析方法は4.2.2と同様である。 

回分試験の様子と得られた結果をそれぞれ図2.15および図2.16に示す。これより、オゾン注入率0 mg/L

の系では初期濃度および15分経過後ともにN₂O濃度は0.27 µgN/Lであった。それに対し、オゾン注入率10 

mgO3/Lでは初期濃度ではN₂O濃度は0.23 µgN/Lであり、15分経過後は0.34 µgN/Lになった。ただしこの差

は調整したオゾン水に含有するN2Oの混入に由来するレベルの変動と考えられ、オゾンとの反応による

N2Oの生成は認められなかった。 

また連続試験の様子と得られた結果をそれぞれ図2.17および図2.18に示す。これより、連続試験にお

いてもN₂O濃度は各注入率でほとんど差はなく、N₂Oの生成は確認されなかった。なお、各注入率におけ

る溶存オゾン濃度は、オゾン注入率6.0 mgO3/Lまでは検出限界以下であったものの、注入率8.0 mgO3/L

図2.16 オゾン反応試験結果（回分試験） 図2.15 回分式オゾン反応試験 
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では 0.06 mgO3/L、注入率10.0 mgO3/Lでは 0.31 

mgO3/Lとなった。さらに、オゾン注入によりNO2
-の

NO3
-への酸化も見られたことから、オゾンと二次処

理水の接触による反応自体は起こっており、実験系

の制御は適切であったと考えられる。 

ここで、4.1節の図2.8に示したように、B処理場に

おいてはオゾン消毒の前後でN2O濃度の上昇が観測

された。このラボ試験との乖離の要因としては、処

理場内における短期間での変動や、実験に用いた二

次処理水質の違い（実処理場の調査はB処理場、ラボ

試験はE処理場）などが考えられるが、それについて

は今後精査が必要と考えられる。しかしながら、ラ

ボ試験においてはオゾンと窒素化合物との化学的な

反応は観察されなかったことから、オゾン消毒プロ

セスが主要なN2Oの生成経路である可能性は低いと

考えられる。 

 

4.3. D-GHGs排出係数の開発 

 わが国の排水処理プロセスからのGHGs算出は、

CH4、N2Oとも、処理プロセス内のガス態排出を流入量

ベースの排出係数（以下、EF0）で算定している。し

たがって、D-GHGsの排出係数の算定にあたっては、

EF0との整合性を念頭におくと同時に、今後のEF0の

改訂とも連動性を有する排出係数である必要があ

る。以上の制約をふまえ、D-GHGsの排出係数（EF1）

の開発に向けた検討を行った。 

 EF1の検討にあたっては、サブテーマ2で得られた

知見に加え、既往の知見を整理し、下水処理水中の

D-CH4およびD-N2Oの濃度分布の整理、反応槽以降の

D-GHGsの濃度変化を解析し、EF1の考え方を整理し

た。 

 まず、表2.3に下水処理水中のD-GHGs濃度の解析に

用いたデータを示す。また、得られた結果を表2.4に

示した。これより、D-N2OおよびD-CH4濃度の平均値、

図2.18 オゾン反応試験結果（連続試験） 図2.17 連続オゾン反応試験 

表2.3 下水処理水中のD-GHGs濃度 

表2.4 下水処理水中のD-GHGs濃度まとめ 

DN₂O

(µgN/L)

DCH₄

（µg/L)

サンプル数 14 6

平均値 22.6 3.2

不偏分散 1244.3 12.2

標準偏差 35.3 3.5

最小値 0.5 0.7

第1四分位数 3.6 1.2

中央値 8.0 1.4

第3四分位数 27.3 4.1

最大値 131.4 9.6

四分位範囲 23.6 2.9

大気平衡濃度

（20℃）
0.26 0.03

GWP 265 28

CO₂当量（µgCO₂/L) 3327 40

※CO₂当量は中央値ベースで算出。端数処理のため表

中の数値に基づく計算値と完全に一致しない。

ID
放流水

DN₂O (µgN/L)

放流水

DCH₄ (µg/L)
出典

B処理場 12.2 0.7 masuda et al. (2018)5)

B処理場 19.0 1.2 本推進費

C処理場 56.1 1.2 本推進費

C処理場 1.9 - 大友他(2017)4)

C処理場 35.9 - 大友他(2017)4)

D処理場 30.0 1.6 masuda et al. (2018)5)

E処理場 131.4 - 本推進費

F処理場 3.5 4.9 masuda et al. (2018)5)

H処理場 3.9 - 水落他（1999）6)

I処理場 1.3 - 水落他（1999）6)

J処理場 5.4 9.6 masuda et al. (2015)7)

K処理場 4.2 - Toyoda e al. (2009)8)

海外A 11 - McElroy et al.(1978)9)

海外B 0.5 - Garnier et al.(2006)10)
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中央値とも、20℃の大気平衡濃度と比較していず

れも1から2オーダー過飽和であった。ばらつきが

大きいことをふまえ中央値により評価することと

し、温室効果ポテンシャル（GWP）をそれぞれの中

央値に乗じたところ、D-N2OのCO2当量はD-CH4の約

83倍となり、N2Oの寄与が大きいことが示された。

図2.19には処理水中のD-N2O濃度およびD-CH4濃度

の箱ひげ図をあわせて示した。 

 また、図2.20および図2.21には、B処理場、C処理

場、およびD処理場における反応槽以降のD-GHGsの

濃度変化を示す。すでに4.1.2で述べたように、C処

理場では反応槽流出時点でN2Oが高濃度で含有さ

れ、それが最終沈殿池で増加後、再び減少するもの

の、濃度としては反応槽と同程度が残存していた。

最終沈殿池における濃度の上昇はB処理場およびE

処理場においても観測され、基本的には放流水に至るまでその濃度レベルが維持されていた。つまりD-

N2Oについては、最終沈殿池前後での変動があるものの、反応槽流出時の濃度レベルが放流水に至るまで

概ね維持されていると見られた。先述したようにB処理場は処理水の無機態窒素の主要成分はNO3
-であり、

嫌気環境の形成にともない脱窒が促進され、それがD-N2Oの生成につながったと考えられる。それに対し

て、E処理場の無機態窒素の主要成分はNH4
+でありNO3

-はほとんど存在しないことから、NH4
+の酸化に由来

するN2Oの生成が起きていたと考えられ、そうしたメカニズムの差が生成量の違いとなったと推察される。

なお、N2Oは高い溶解度を有するため、その後の二次処理水の移動にともなう物理的攪乱によってもガス

化による消失は顕著には起こらず、結果としてD-N2Oが放流水中に残存したと考えられる。 

それに対してD-CH4は、反応槽流出時の濃度は概して低く、最終沈殿池での生成が見られるもののそれ

らは消毒前に速やかに消失し、放流水にはほとんど残存しないことが分かった。 

以上をふまえ、排出係数の開発に関する論点を整理した。まず、反応槽のD-N2O濃度は同一地点におけ

るG-N2O濃度と正の相関があることが、理論的にも、本調査の現場データからも明らかになっている（デ

ータ非掲載）。したがって、処理水中のD-N2Oと反応槽からのGN2Oにも、量的な因果関係が認められると

考えられる。一方で、処理水中のD-CH4濃度は大気平衡濃度とほぼ同じレベルであり、低い溶解度ゆえに

処理水に残存するリスクも小さく、下水処理水中のD-GHGsとして算定する意義は低いと考えられる。ま

た、処理水中のD-N2Oは放流先の河川においてガス化、または嫌気環境であれば分解による消失が期待さ 

図2.21 反応槽以降のD-CH4濃度変動 

凡例は図2.20と同様 

図2.20 反応槽以降のD-N2O濃度変動 

緑：B処理場、赤：C処理場、紫：E処理場 

図2.19 下水処理水中のD-N2OおよびD-CH4分布 
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れるが、一般的な河川環境は好気的環境にあり、脱窒に由来する分解の寄与はごくわずかと考えられる。

以上をふまえ、下水処理水由来のD-GHGsとしてD-CH4は算定対象から除外してD-N2Oのみを対象とするこ

ととし、排出係数：EF1は、反応槽におけるG-N2O排出量に対する処理水中のD-N2O排出量の比として定義

することとした。 

サブテーマ2の現地調査で得られたデータだけでは検体数に限りがあったため、既往の知見を解析対

象に加えた。ただし、既往の知見では下水処理水中のD-N2O濃度と反応槽由来のG-N2O排出の両方を同時

に実測した例は限られていたため、放流水中のD-N2Oに加え、反応槽末端のD-N2O流出量とG-N2O排出量の

双方が測定されている知見をデータセットに加え、それを表2.5に整理した。さらにそれらの情報を基に

作成した、D-N2OとG-N2Oのフラックスの比率の箱ひげ図を図2.22に示す。ばらつきをふまえ中央値の値

を採用すると、EF1は0.48となった。これはG-N2O排出量に対するD-N2O排出量の比率が0.48であることを

意味すると同時に、全N2O排出量に占めるD-N2O排出量の割合が約32％に上ることを示している。 

開発したEF1は、現在運用されているEF0と連動して容易に実装が可能である。現在のEF0は流入量に

EF0を乗じることでガス化量を算出しているため、そのガス化量にEF1を乗じることで下水処理水を経由

したD-N2Oの排出量を算出することが可能になる。さらに、EF0の削減、つまり反応槽でのGN2Oの削減はそ

のままD-N2Oの削減に直結する点も合理的と考えられる。 

 

4.4. GHGs排出量の削減方策の提案1） 

現地調査の対象とした

A処理場において、特に

N2Oの排出量の削減を目

的とした検討を行った。

検討にあたっては、現地

調査および4.2で検討し

た生成活性試験の結果よ

り、DOの制御によりN2Oの

生成抑制につながる可能

性が考えられたため、そ

の点に注目した。具体的

には、撹拌方法の工夫に

よるDO制御に基づき、高

度窒素除去とN2Oの発生

抑制を可能にする運転方

法について検討した。 

その結果、攪拌方法の

違いにより、N2O濃度を時

空間的に制御できること

を明らかにした。特に、無

酸素エリアと適切なDO濃

度の後期エリアを同時に

形成する攪拌方法(Phase 

2)では、74％の無機態窒素除去率と、0.31％の低いN2O転換率を達成した。また、N2Oの生成機構は流入下

水量の変動、およびDOや有機物濃度の影響を特に強く受け、N2Oの抑制には適切な無酸素エリアの形成と、

流入下水中に含まれる有機物の有効利用によるN2O還元の促進が重要と考えられた。得られた知見を基に、

A処理場における高度窒素除去とN2O抑制を可能にする運転方法を提案した。 

 

 

Pattern
EG ED ET EFG EFD EFT

DIN
除去率

gN d-1 % %

Phase 1 B-1
平均値 548 303 851 0.59 0.32 0.91 87 
中央値 560 292 852 0.60 0.31 0.91 

Phase 2 A-1
平均値 154 70 224 0.21 0.10 0.31 74 
中央値 169 76 259 0.23 0.11 0.36 

Phase 3 C
平均値 >4,233 a 3,194 a >7,427 a ー ー ー ー
中央値 >4,233 a 3,194 a >7,427 a ー ー ー

Phase 4 A-1
平均値 16 9 26 0.04 0.02 0.06 41 
中央値 0 0 0 0.00 0.00 0.00 

Phase 5 A-2
平均値 0 0 0 0.00 0.00 0.00 24 
中央値 0 0 0 0.00 0.00 0.00 

Phase 6 A-3
平均値 0 0 0 0.00 0.00 0.00 26 
中央値 0 0 0 0.00 0.00 0.00 

Phase 7
B-2

平均値 213 158 371 0.61 0.46 1.07 33 
中央値 213 158 371 0.61 0.46 1.07 

B-2
(発泡現象)

平均値 6,295 a,b 4,068 a 10,363 a,b 6.91 a,b 4.47 a 11.38 a,b 81 
中央値 6,360 a,b 4,081 a 10,441 a,b 6.98 a,b 4.48 a 11.46 a,b

Phase 8

A-4
(発泡現象)

平均値 6,538 a,b 4,060 a 10,598 a,b ー ー ー ー
中央値 6,538 a,b 4,060 a 10,598 a,b ー ー ー

A-4
平均値 10 6 16 0.02 0.01 0.03 42 
中央値 4 3 7 0.01 0.01 0.01 

Otomo
et al. 

(2021) c
A-1

平均値 ー ー ー 0.58 0.28 0.86 59

中央値 ー ー ー 0.13 0.06 0.19

注：EG:ガス態排出量、ED：溶存態排出量、ER：ガス態と溶存態の和、EFG：ガス態排出係数、EFD：溶存
態排出係数、EFR：ガス態と溶存態の和の排出係数、EFは無機態窒素除去量あたりの転換率として計算
a DN2O-N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
b ガス化速度の不確実性を含む参考値として記載
c 約14カ月のグラブサンプリング（n = 49）

表2.6 N2O排出量削減運転の検討結果；文献1）の表を一部改変 
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5. 研究目標の達成状況 

 本サブテーマでは、実処理場でのGHGsの動態を明らかにするとともに、下水処理プロセス内における

GHGsの生成機構に関する検討を行い、反応槽および消毒プロセスにおけるGHGsの生成機構を明らかにし

た。また得られた知見を基に、最終目標として掲げていた下水処理水に含まれるD-GHGsの排出量を算定

する排出係数を開発できたことから、当初の研究目標は達成できた。さらにAD会合での指摘をふまえ、

実処理場におけるGHGs削減に関する取り組みを行い、GHGs排出量削減のモデルケースを示した。以上よ

り、本サブテーマでは目標を上回る成果を達成できた。 
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Ⅱ－３ 安定同位体を用いたN2O生成ポテンシャル評価と機構解明 

 

 

国立大学法人東京農工大学  

大学院工学研究院 応用化学部門      寺田 昭彦 

 

［要旨］ 

サブテーマ3において、15Nトレーサー法を利用した微生物反応によるN2O生成の活性評価手法の確立と、

N2O生成機構の解明を目指した。対象とする河川は、生活排水が放流される大規模都市河川（多摩川）と、

比較的規模が小さい処理施設（サブテーマ1の下水処理場Aと河川α）から放出される郊外の小規模河川

とした。これら2つの河川を対象に、底質の微生物叢や機能遺伝子の存在量分布を把握し、河川に排出さ

れる排水処理施設の処理水がN2O生成および消費を担う細菌群を評価した。 
15Nトレーサー法を用いた脱窒活性を評価する手法により、N2Oの生成活性とN2Oの消費活性の差し引き

で得られる正味のN2O生成活性を真のN2O生成活性、N2O消費活性に分けることが可能になった。大規模河

川に対する活性試験を行ったところ、下流に行くほどNO3
-濃度する環境に暴露されている河川底質のN2O

消費活性が高くなることを示した。また、アンモニア酸化および脱窒細菌の存在量も大きくなり、都市

河川に含まれる排水処理施設由来の硝酸イオン濃度がN2O生成に主たる影響を及ぼすことを明らかにし

た。次にサブテーマ1と連携して小規模河川（河川α）での脱窒活性の評価を行ったところ、大規模河川

と同様に排水処理施設の処理水放流口の下流方向でのNO3
-濃度の上昇に伴いN2O消費活性の上昇が観察さ

れた。また、処理水放流口付近の河川底質は最も高い硝化活性を示した。開発した15Nトレーサー法を適

用したところ、河川環境のNO3
-濃度の上昇に付随してN2O生成活性も上昇した。また、大規模・小規模河

川の微生物叢解析を実施し、鍵となるN2O生成・消費の細菌群の絞り込みを行った。以上より、NO3
-濃度

が潜在的なN2O生成に関与する可能性と関与するN2O生成・消費の微生物群の選定を行えた。 

 

１．研究開発目的 

日本のような急峻で短い河川の特徴に鑑みた排水処理施設から放流される処理水がもたらすN2O排出

量の正確な把握は、高い温暖化係数を有するN2Oの削減技術の確立に向けて、極めて重要な課題である。

サブテーマ3では、他のサブテーマで評価される処理水放流後の河川から排出されるN2O生成量や算定す

るN2Oの排出係数に関して、学術的な根拠を提供することが目的となる。N2Oは硝化・脱窒の副生成物およ

び中間生成物であるとともに、脱窒の最終段階であるN2OのN2への還元反応の初発物質である。したがっ

て、N2O生成の活性評価に加え、N2O消費活性も把握する必要がある。以上の観点より、サブテーマ3では、

河川底質が有するN2O生成とN2O消費の真の活性を評価可能な15Nトレーサー法を確立することを1つの目

的とした。これを河川底質の活性評価に適用し、N2O生成メカニズムの解明を目指した。さらに、N2O生成

とN2O消費を担う微生物を同定し、N2O生成メカニズムに洞察を加えることを目的とした。 

 

２．研究目標 

都市河川に点在する生活排水処理施設の上流・下流を含めた複数箇所の底質中に生息する微生物群集

の網羅的解析を行い、底質におけるN2O生成とN2O消費を担う微生物群の同定と定量を行う。また、河川底

質や活性汚泥などに生息する微生物群が有するN2O生成・消費ポテンシャルの正確定量を目指し、新規15N

トレーサー法を開発する。脱窒細菌の純粋菌株数種を用いた嫌気条件における回分試験を実施し、N2O生

成およびN2O消費速度の定量を行う。さらに、15Nトレーサー法を用い、河川底質のN2Oの生成量や生成経

路、蓄積、消費速度を明らかにする。  

サブ１、２の河川底質サンプルなどに15Nトレーサー法を適用し、N2O生成とN2O消費に関する定量的知

見をサポートする。さらには、本テーマで提案する排出係数の学術的根拠となるデータを蓄積する。 
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３．研究開発内容 

３．１．15Nトレーサー法による脱窒条件下での真のN2O生成とN2O消費活性の手法開発 

N2O生成経路は非生物学的な経路も含め複数存在する一方、N2O消費経路は生物学的還元反応のみであ

る。N2O排出量の正確な把握のためには、N2O生成・消費速度を精査する必要がある。しかし、N2Oは脱窒

反応の中間生成物であり、N2O生成と消費が同時に起こる。検出されるN2O濃度は生成と消費速度から差

し引かれた正味の値であることに注意を要する。そこで、従来の15Nトレーサー法を応用し、脱窒反応に

おける真のN2O生成とN2O消費速度を同時に定量可能な手法開発を行った。15Nでラベルされた安定同位体

で標識した硝酸イオンと分子量44のN2Oを脱窒細菌に供給し、窒素化合物の動態を追跡した（図3.1）。

これにより、①NO3
-とN2Oが共存する際のN2O消費の親和性、②最大N2O消費速度を評価した。バイアル瓶に

15Nでラベルした硝酸イオンを含む培地を入れ、Heガスを8分間供給した後、HeガスとN2Oガスをヘッドス

ペースに充填し嫌気条件を保った。バイアル瓶を高圧蒸気にて滅菌し、前培養した脱窒細菌の懸濁液を

植種した。実験に用いた脱窒細菌は、高いN2O親和性と消費速度を有するAzospira属に着目し、研究室で

単離されたAzospira sp. strain I13、Alicycliphilus denitrificans strain I511)とA. oryzae strain 

PSを選出した。四重極型ガスクロマトグラフ質量分析計（GC-MS、 島津製作所）を用い、バイアル瓶ヘ

ッドスペース中のN2およびN2Oの同位体（29N2、30N2、44N2O、45N2O、46N2O）濃度を経時的に測定した。実験は

各3連で行った。また、イオンクロマトグラフィーを用いて溶存態イオン濃度を追跡した。 

 

 

３．２． バイアル試験による大規模河川底質のN2O消費活性評価 

中流域に複数の生活排水処理施設が存在する大規模都市河川である多摩川をサンプリングサイトとし

て、河川底質のN2O生成や消費に関する試験を行った。大規模都市河川中流の排水処理施設の上部・下部

を含めた9地点から、河川底質を採取した（図3.2）。各地点で水温、pH、溶存酸素濃度を測定した。ま

た、現場において河川水を採取し、生物不活化剤としてクロルヘキシジンを添加した1 mLの混合液を保

存し、用意した10 mLバイアルに添加して1時間、20Cの暗所に静置した。その後、バイアル気相のN2O濃

度をGC-ECDにて測定し、ブンゼン吸収係数を用いて溶存N2O濃度を算出した1）。採取した河川底質のN2O消

費速度を調べるため、バイアルを用いた嫌気条件での回分試験を行った。120 mLバイアルに0.02  PBS
を27 mL、有機物としてYeast Extractを0.1 g/L、底質サンプルを1 g添加し、液相を30 mLとした。ヘリ

ウムガスを供給することによりバイアル内を嫌気状態としたのち、バイアル内のヘッドスペースにヘリ

ウムガス10 mLと、ガス態のN2O濃度が500 ppmとなるようにN2Oガスを封入した。四重極型ガスクロマト

グラフ質量分析計（GC/MS、 島津製作所）によってヘッドスペース中のN2O濃度の経時変化を測定し、N2O

濃度の減少の傾きと河川底質の添加量から、底質の乾燥重量当たりのN2O消費速度を直線的に近似するこ

とにより算出した。 

図3.1 新規15Nトレーサー法を用いた真のN2O生成とN2O消費の速度定量の概念図 
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３．３． 大規模河川の底質の微生物叢解析によるN2O生成・還元微生物の同定・定量 

河川底質サンプルからDNA抽出を行った。15 mLの遠沈管で底泥及び河川水を採取し、4℃のクーラーボ

ックスに入れて研究室に持ち帰った後、DNA抽出を行うまで－20℃の冷凍庫で保存した。DNA抽出にはこ

れまで研究チームが行った手法2), 3)を採用した。抽出したサンプルを用いてN2Oの消費を担う細菌（N2O還

元細菌）が保有するN2O還元酵素をコードする機能遺伝子nosZを定量PCR法により定量することにより、

N2O還元細菌の定量を行った。また、その他の窒素化合物を変換する酵素をコードした遺伝子（図3.3）

を対象に、表3.1に示すプライマーセットを用いて定量を行った。全ての細菌が共通して保有する16S 

rRNA遺伝子に対する相対割合を算出することで、底質中のN2O還元細菌の存在割合を明らかにすることを

目指した。 

16S rRNA遺伝子のアンプリコンシーケンス解析を行い、どのような微生物群が河川の底質に存在して

いるのかを評価した。各分類群およびOperational Taxonomic Unit (OTU)レベルの解析を進め、主要な

細菌種の絞り込みを行った。これらの方法は過去の研究の手法2)を参考にした。さらに、絞り込んだ細菌

に近縁なゲノム情報にアクセス（KEGG: https://www.kegg.jp/kegg/kegg2.html）4)し、主要な細菌群が

N2O生成・還元に寄与しているかどうかの遺伝子レベルの推定を行った。 

表3.1 本試験で適用した定量PCRのプライマーセット、標的遺伝子と塩基配列。 

各PCRに関しては既往の研究5)に記載された条件を用いた。*各機能遺伝子に関する酵素反応は図3.3参照。 

**混合塩基： S = C or G, Y = C or T, R = A or G, V = A or C or G, M = A or C, K = G or T, 

B = G or T or C, N = A or C or G or T、I = イノシン  

プライマーセット 標的遺伝子* 塩基配列 (5′- 3′)** 

341f 
16S rRNA（全真正細菌） 

CCTACGGGAGGCAGCAG 

517r ATTACCGCGGCTGCTGG 

amoA-1f 
Bacterial amoA 

GGGGTTTCTACTGGTGGT 

amoA-2r CCCCTCKGSAAAGCCTTCTTC 

Arch-amoA 
Archaeal amoA 

STAATGGTCTGGCTTAGACG 

Arch-amoAR GCGGCCATCCATCTGTATGT 

cmx_amoB 148F 
Comammox (clade A) amoB 

TGGTAYGAYACNGAATGGG 

cmx_amoB 485R CCCGTGATRTCCATCCA 

nirS 4QF 
nirS 

GTSAACGYSAAGGARACSGG 

nirS4QR GASTTCGGRTGSGTCTTSAYGAA 

nirK876-F 
nirK 

ATYGGCGGVCAYGGCGA 

nirK1040-R GCCTCGATCAGRTTRTGGTT 

nosZ2F 
clade I nosZ 

CGCRACGGCAASAAGGTSMSSGT 

nosZ2R CAKRTGCAKSGCRTGGCAGAA 

nosZ-II-F 
clade II nosZ 

CTIGGICCIYTKCAYAC 

nosZ-II-R GCIGARCARAAITCBGTRC 

図3.2 N2O消費活性試験に用いた大規模都市河川の底質サンプルの採取箇所 
（https://maps.gsi.go.jp/(国土地理院)の地図を改訂して掲載） 
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３．４． バイアル試験による小規模河川底質のN2O生成・消費活性評価 

３．１．と３．２．で得られた河川底質のN2O消費活性の傾向が小規模河川環境でも同様で得られるか

を明らかにするため、生活排水処理施設の放流水出口の上流・下流を対象に河川底質のN2O生成・消費活

性評価を行った。サブテーマ1のサンプリングに同行し、サブテーマ1の河川αの下水道終末処理場Aによ

る生活排水処理水1箇所、処理場の放流口の上流1箇所、放流口および下流1 ㎞先までの6箇所、計9箇所

からサンプルを採取した（図3.4）。本研究では、図3.4の②、③、④、⑤、⑥、⑧の河川底質および河

川水を用い、N2O生成・消費にかかる活性試験・微生物叢解析を実施した。容積1 Lのポリタンクを用い、

河川底質と河川水の懸濁液250 mLと、河川水750 mLを採取した。採取したタンクはクーラーボックスに

入れ、使用まで冷蔵庫で保存した。 

 

３．４．１ 嫌気条件でのN2O生成・N2O消費に関する活性試験前処理 

嫌気条件でのN2O生成・N2O消費に関する活性試験、冷蔵保存した図3.4に示す各地点の河川底質懸濁液

5 mLと河川水25 mLを混合した懸濁液を容積70 mLのバイアルに移した。予備試験として、暗所で25℃、

100 rpmの条件で振盪培養を行った。この予備培養を導入することにより、硝化反応を促進させ、河川水

中のNO2
-をNO3

-やN2Oに変換させた。この培養後、ゴム栓とアルミキャップでバイアルを完全密閉し、ヘッ

ドスペースをヘリウムガスに置換し、暗所で25℃、100 rpmで振盪培養を行った。この過程によって、バ

イアル中のNO3⁻、N2OをN2まで脱窒させた。この予備的な嫌気培養の後、バイアル中に河川水の有機物濃

度と同等の4 ㎎-C/Lのグルコースを本試験の開始時に添加した。このような前処理を行った各サンプリ

ング地点の底質サンプルを図3.5および3.4.2, 3.4.3, 3.4.4に示す3つの回分試験に適用した。 

図3.3 定量PCRで測定対象とした窒素変換に関わる酵素をコードした機能遺伝子。amoA遺伝子はア

ンモニア酸化細菌とアンモニア酸化古細菌をターゲットに別途定量評価を行った。また、amoB遺伝

子は完全アンモニア酸化細菌であるComammox Nitrospira5）6)を標的に定量を行った。 

図3.4 小規模河川のサンプリング地点の概略図。 

各番号にある距離は排水処理施設の放流水の出口地点からの距離を示す。 
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３．４．２． N2Oを唯一の電子受容体として添加した際のN2O消費活性試験 

３．４．１に示す前処理を行ったバイアル中の河川底質サンプルに残存する窒素や酸素をヘリウムに

よってパージし、ヘッドスペース中に400 ppmの44N2Oを添加した。嫌気条件下でのヘッドスペース中の

N2OのN2への還元をGC/MS(GCMS-QP2010Ultra, 島津製作所, 日本)により時系列的に追跡し、N2O濃度の減

少を線形近似することによりN2O消費速度を算出した。 

３．４．３． NO3
-を唯一の電子授与体として添加した際のN2O生成・N2O消費活性試験 

３．４．１．の実験が終了した後、バイアル中の懸濁液に再びヘリウムを供給し、15NO3⁻が懸濁液中で

5 mg-N/Lとなるように添加し、嫌気条件で回分試験を行った。河川底質に存在する脱窒細菌の働きによ

り15NO3⁻は46N2Oを経て、最終的に30N2まで還元される。バイアルのヘッドスペースに存在する30N2および
46N2O濃度をGC/MS(GCMS-QP2010Ultra, 島津製作所, 日本)により測定し、この2つの濃度の和を嫌気条件

でのN2O生成速度として評価した。30N2および46N2O濃度の測定条件は、既往の研究8),9)を参考にした。 

３．４．４． N2OとNO3
-が共存する条件でのN2O生成・N2O消費活性試験 

３．４．２．の実験が終了した後、バイアル中の懸濁液に再びヘリウムを供給し、15NO3⁻を懸濁液中で

5 mg-N/Lとなるように添加し、ヘッドスペースに44N2Oが400 ppmになるようにN2Oガスを添加した。ヘッ

ドスペースのガスをGC/MSによって時系列的に測定し、44N2O、45N2O、46N2O、29N2、30N2の濃度変化を測定し、

図3.1に記載した解析方法を用いて真のN2O生成とN2O消費速度を評価した。 

３．４．５． 好気条件におけるN2O生成試験 

硝化試験は500 mLの三角フラスコを用いて実施した。30 mLの底質懸濁液と70 mLの河川水を混合して

三角フラスコに封入した。その後、３．４．１と同様の前処理を実施した。その後、2つのガラス管を貫

通させたゴム栓（高さ(Φmm)35、下径(Φmm)31、上径(Φmm)36.5、12型番）を三角フラスコに接続した。

1つのガラス管は三角フラスコ内の懸濁液まで伸びており、ゴム栓の外側は大気に接している。一方、も

う一つのガラス管は三角フラスコ内のヘッドスペースに接続されており、ゴム栓の外側はチューブを介

してテドラーバッグ内に接続されている。実験は懸濁液を純空気で曝気した後、15Nでラベルされたアン

モニウムイオン（15NH4
+）を終濃度15 mg-N/Lとなるように添加して回分実験を開始した。イオンクロマ

トグラフィーによりNO3⁻の増加量から、硝酸イオンの生成速度を算出した。一方、テドラーバッグに溜

まったガス中のN2O濃度を時系列的にGC/MSで測定し、N2Oの累積量を評価した。 

 

３．５． 小規模河川の底質の微生物叢解析によるN2O生成・還元微生物の同定・定量 

３．３．と同様に河川底質サンプルからDNA抽出を行った。抽出にはこれまで研究チームが行った手法
2), 3)を採用した。本検討では、抽出DNAの評価に加え、活性の高い微生物叢として遺伝子の転写が頻繁に

起こっている機能遺伝子の定量や微生物種を同定するために、RNA抽出を行った。RNAは分解性が高いた

め、実地でのサンプリングの際、RNAの分解遅延剤であるRNAlater Stabilization Solution（Thermo 

Fisher Scientific）を12.5 mL入れた15 mLの遠沈管に湿潤状態の底質を約2 mL採取し、4℃に保ったク

河川水
河川底泥

400 ppm
44N2O

28N2 (44N2O変化より査定）

河川水
河川底泥

5 mg-N/L
15NO3

-

29+30N2, 45+46N2O

河川水
河川底泥

5 mg-N/L
15NO3

-

29+30N2
45+46N2O

400 ppm
44N2O

28N2 (44N2O変化より査定）

N2O消費活性試験 N2O生成・
消費活性試験

N2O生成・
消費活性試験 (e-競合)

図3.5 河川底質のN2O生成・消費活性評価試験の概念図 
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ーラーボックスで保管して研究室に持ち帰り、抽出まで4℃の冷蔵庫で保存した。RNA抽出、相補的DNA作

製のための逆転写反応に関しては、既往の研究の方法9)に準拠して行った。抽出したDNAおよび抽出RNA

を逆転写して得られたcDNAは３．３．で実施した定量PCR（表3.1）を同様に行った。16S rRNA遺伝子の

アンプリコンシーケンス解析を行い、サンプリング場所に生息する細菌群および活性が高い細菌群を系

統学的に同定した。 

 

 

４．結果及び考察 

４．１．15Nトレーサー法による脱窒条件下での真のN2O生成とN2O消費活性の手法開発 
15NでラベルしたNO3

-（15NO3
-）を非ラベルのN2O（44N2O）と混合することにより、実験開始時から存在し

ているN2Oに対して、脱窒により生成してくるN2Oを追跡可能となった（図3.6）。また、15NO3
-からの脱窒

反応で生成するN2Oは46N2O、N2は分子量30のものであり、45N2O、29N2はそれぞれ下限値以下であった。15Nで

ラベルした硝酸イオン（15NO3
-）と生成した46N2Oおよび30N2の量の定量が行えた。さらに、実験前に添加し

た非ラベルのN2Oの消費量を追跡した。15Nラベル・非ラベルの窒素化合物の物質収支が取れたことから、

本研究で開発した15Nトレーサー法は嫌気条件における真のN2O生成、真のN2O消費を正確に追跡できるこ

とを示した。 

この結果をもとに、図3.6に示す手法に基づき真のN2O生成・消費速度を定量し、真のN2O生成（rN2O. prod.）

および真のN2O消費速度（rN2O. cons.）をそれぞれ算出することができた（図3.7）。15Nトレーサー法の開発

において実験に用いた、Azospira sp. strain I13、 Az. oryzae strain PS, Alicycliphilus 

denitrificans strain I51は、ゲノム解析の結果よりNO3
-からN2に変換する脱窒酵素をコードする遺伝子

を保有する完全な脱窒細菌であることがわかっている。一方で、N2O生成、N2O消費の度合いは細菌種によ

って異なることを図3.7の結果は示唆している。特に、N2O削減に向けて高活性なN2O消費能力を有すると

報告されているClade II nosZに分類されるAzospira属2),10)は、NO3
-からの脱窒活性が低く、N2O消費に長

けていることが、N2O生成とN2O消費に関する相対速度比rN2O. prod./rN2O. cons.から明らかになった（図3.7）。

一方、Clade I nosZに分類されるAl. denitrificans strain I51は、NO3
-を優先的にN2Oに還元する能力

に長けており、NO3
-とN2Oが共存する条件ではNO3

-を優先的にN2Oに還元することにより、N2O生成に貢献し

てしまう可能性を示した。以上の結果は、脱窒細菌の中にも、rN2O. prod./rN2O. cons.は種類によって大きく

異なり、優先的にN2O消費を行う細菌種が生息することを示唆した。 

河川底泥の微生物叢解析より、嫌気環境下においてN2O生成および消費の双方に寄与する潜在性がある

脱窒細菌が多種検出されている（４．３．）。これらの細菌群の生理活性の状況により河川環境におい

てN2Oの生成が促進されてしまう可能性がある。本検討で開発した15Nトレーサー法を利用することによ

り、嫌気条件下で生成する正味のN2O生成量を真のN2O生成活性と真のN2O消費活性に分け、どちらの反応

が優先的に進むのかを精緻に解析できることが明らかになった。本手法の河川底質への適用結果は４．

５に記載してある。 

 

図3.6 新規15Nトレーサー法を用いた回分試験における各窒素化合物の経時変化 
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４．２． 河川中のバイアル試験による河川底質のN2O消費活性評価 

各サンプリングサイトから河川底質を採取し、有機物、N2Oを添加して嫌気条件でN2O消費速度を精査

した。図3.8に示すとおり、下流に向かうほどN2O消費速度は増加しており、排水処理施設から排出され

る窒素化合物の負荷がN2O消費活性に影響している可能性が示唆された。また、実地の水温の測定結果で

は、夏季の平均水温は22.79  1.01℃、冬季の平均水温11.4  0.92℃であった。冬季は下記に比べて

水温が約10℃低下しており、N2O消費活性が低下することを予測していたが、夏季・冬季において河川底

質が有する潜在的なN2O消費活性に大きな違いは見られなかった。N2O還元細菌が含まれる脱窒細菌の活

性は、通常25～30℃が最適温度であるとされている。河川底質の微生物叢に大きな変遷が無ければ、試

験で用いた温度でN2O消費が回復した可能性が高い。また、河川底質に有機物を添加しない系ではN2O消

費活性が実験期間内でほとんど確認できなかったことが示されている。この点を考慮して、実際の河川

環境においては電子供与体である有機物濃度が極めて低く、N2O消費活性は有機物濃度に制限されている

可能性が示唆された。N2O消費速度と硝酸イオン濃度の相関性を調べるため、図3.8で得られたN2O消費速

度とサンプリングサイトのNO3
-濃度の相関性を評価した（図3.9)。図3.9aより、N2O消費速度とNO3

-濃度の

間に正の相関性が示唆された（相関係数R2 = 0.81）。一方、N2O消費速度とサンプリングサイトのNH4
+（図

3.9b）はある程度の正の相関がみられたものの（相関係数R2 = 0.59）、相関性はN2O消費速度とNO3
-濃度

のそれに比べて低かった。一方、N2O消費速度とNO2
-には明瞭な相関性が見られなかった。河川環境のNO3

-

濃度は一連の脱窒反応の先駆物質であり、N2O消費活性を反映している可能性があることを示した。 

本研究のサンプリン

グサイトにおける溶存

N2O（D-N2O）濃度も併せ

て評価した。D-N2O濃度

は下流に向かうほど上

昇する傾向が得られた。

また、A地点を除く8地点

における平均D-N2O濃度

は夏季では0.67  0.21 

μg-N/L、冬季では0.82 

 0.25 μg-N/Lとなり、

夏季よりも冬季の方が、高いD-N2O濃度になることも確認された。冬季に水温が低下することによって硝

化反応が律速になること、溶存酸素上昇による脱窒反応が遅れること、また、河川の表層水自体の溶存

酸素が飽和濃度に近いため、脱窒反応が起こる条件ではないこと、といった3点がN2O蓄積の要因である

可能性が考えられる。河川底質が潜在的に活性を有するN2O生成とN2O消費を含む脱窒活性は、現場では

発揮されていないことを示唆するデータである。 
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図3.7 新規15Nトレーサー法の適用による各脱窒細菌の真のN2O生成・消費速度の比較 

図3.8 各サンプリングサイトおける底質の潜在的なN2O消費活性 



 

55 

2-1902

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

４．３． 河川底質の微生物叢解析によるN2O生成・消費に関与する微生物群の同定・定量 

 16S rRNA遺伝子数（全細菌の標準値）に対するnosZ遺伝子コピー数の相対値を図3.10に示す。N2O消費

を担う細菌群は従来から知られているclade I nosZと新たに発見されたclade II nosZ11),12)に大別され

る。N2O消費を担うclade I nosZ の細菌群は、大規模都市河川の下流に向かうほど増加していることが

示唆された（図3.10a）。一方、clade II nosZ の細菌群は各サンプリングサイトでnosZ遺伝子の絶対コ

ピー数、16S rRNA遺伝子に対する相対値に大きな違いは見られなかった（図3.10b）。また、夏季から冬

季にかけてclade I nosZの相対コピー数には季節変動に応じた大きな変化が観察されなかったのに対し、

clade II nosZの相対コピー数はB～Fのサイトにおいて減少した。以上の結果から、河川底質のN2O消費

を担う細菌群は、従来から知られているclade I nosZのN2O還元細菌が寄与している可能性が示唆され

た。また、アンモニア酸化細菌の有するアンモニア酸化酵素をコードする機能遺伝子amoA, amoBの定量

の基づく結果、従来のアンモニア酸化細菌よりも完全アンモニア酸化細菌の機能遺伝子のコピー数が高

い値が得られた。一方、サンプリングサイト間や季節における機能遺伝子amoA, amoBの違いは見られな

かった。これらのアンモニア酸化細菌の機能遺伝子に加え、アンモニア酸化古細菌のArchaeal amoAも定

量した。Archaeal amoAは検出下限値以下であり、存在量が極めて低いことが示唆された。脱窒に関する

nirS, nirK, cnorB, qnorBの定量の結果、季節やサンプリングサイトでこれらのコピー数の大きな違い

が見られなかった。上記の機能遺伝子はN2O生成に関わる酵素に関連する遺伝子であるため、遺伝子の存

在量だけでなく転写活性も調べていく必要があることが示された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

各サンプリングサイトから得られた16S rRNA遺伝子のアンプリコンシーケンスの結果に基づく、微生

物群集構造の変遷を図3.11に示す。多摩川の中流・下流部位のG、H、I地点においては夏・冬と同じ箇所

で河川底質サンプルを採取して微生物叢を確認したところ、組成に大きな違いは見られなかった。一方、

図3.9 大規模河川環境の(a) NO3
-濃度および (b) NH4

+濃度と河川底質のN2O消費速度の相関性 

図3.10 定量PCRによるN2O消費を担う細菌の全細菌の16S rRNA遺伝子に対する相対割合： 

(a) clade I nosZ; (b) clade II nosZ 
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上流から中流（A～F）までは微生物叢が大きく変遷し、下流域（G～I）は比較的微生物叢が類似するこ

とが示唆された（図3.12）。 

次に、微生物のOTUレベルでの微生物叢解析で同定された種類に近縁種をデータベースで照合し、窒素

化合物の変換に関する機能遺伝子の有無を調査した。図3.13に示すように、窒素酸化物の還元能に関し

ては、以下の3つに大別できることを示した。 

グループ1： N2O消費を担う能力を有さず、N2O生成のみに関与する微生物 

グループ2： 脱窒反応(NO3
- → N2)に関与する全ての機能を保有し、N2O生成とN2O消費の双方に機能し

うる微生物 

グループ3： 亜硝酸還元もしくは一酸化窒素（NO）還元能が欠損しており、N2O消費に関与する非脱窒

性の微生物 

N2O生成に関与する微生物群（グループ1）では、アンモニア酸化古細菌として知られるCa. 

Nitrosphaera属や、完全アンモニア酸化細菌および亜硝酸酸化細菌として報告されているNitrospira属
6), 7)などが検出された。脱窒細菌のみならず、硝化に関与する微生物群もN2O生成に関与することが示唆

された。脱窒能を有している微生物群（グループ3）はBetaproteobacteria綱やAlphaprotebacteria綱に

属する生活排水処理施設でも検出される脱窒細菌群であり、相対存在率も高く検出された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図3.11 16S rRNA遺伝子のアンプリコンシーケンスによる微生物叢の綱レベルでの組成 

アルファベットは図3.1のサンプリングサイトを示す 
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図3.12 各サンプリングサイトの微生物群集の変遷を示すPCoA解析結果。 

BからIの順に上流から下流に向かっていることを示す。アルファベットは図3.2に対応 
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 得られた定量PCRの結果および水質データの結果を構造方程式モデリングに当てはめた結果を図3.14

に示す。生活排水由来のNO3
-濃度と河川底質の潜在的なN2O生成速度（rN2O prod.）に高い相関が得られた。

また、NO3
-濃度とrN2O prod.は河川の溶存態N2O濃度と高い相関があることが示唆された。以上の解析結果よ

り、大規模都市河川の生活排水処理施設において、硝化により生成し放流されるNO3
-が潜在的なN2O生成

速度を高め、溶存態N2O濃度の増大に影響をもたらす可能性が示された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

４．４． バイアル試験による小規模河川底質のN2O生成・消費活性評価 

サンプリングサイトの河川水（サブテーマ1の河川αに対応）の水質の結果を表3.2に示す。また、図

3.5に示す小規模河川の底質によるN2O生成およびN2O消費活性の評価結果を図3.15に示す。N2Oのみを供給

したN2O消費活性試験では、点Dを除き、放流口および下流地点の底質の脱窒速度は上流より1.3-1.6倍高

くなった。N2O生成・消費活性の双方を見た15NO3
-添加試験により、脱窒速度は上流地点の底質で最も低く、

放流口で最も高い結果が得られた。その結果、正味のN2O消費速度が放流口出口で高い結果となった。ま

た、下流に向かうにつれて嫌気条件でのN2O生成速度が増加することも明らかになった（図3.15a）。15NO3
-

とN2Oを供給した電子競合条件下での試験においては、潜在的なN2O消費速度を示す44N2O消費速度が、N2O

消費とNO3
-還元の競合状態でのN2O消費速度を示す30N2生成速度（15NO3

-由来のN2O消費活性）を上回る結果

を示した。すべての河川底質において、N2O消費（N2O→N2）活性はNO3
-の存在下によって制限されること

を示唆する結果であり、N2O生成（NO3
-→N2O）の方が優先的に進行することが示された。また、水質分析

図3.14 構造方程式モデリングによる排水処理施設の放流水と大規模河川の溶存態N2Oとの関連性 

（Zhou et al.の論文10）の図を改変して転載） 

 

図3.13 河川底質で検出されたN2O生成・還元微生物群の分類と同定された微生物群 
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の結果と比較したところ、NO3
-

濃度とN2O消費速度とに強い正

の相関関係（R²＝0.94）がある

ことが示された。この結果は、

大規模の都市河川での結果

（図3.9a）と同様の結果とな

った。この結果は、河川水に

NO3
-およびN2Oが双方含まれて

いる際、嫌気条件において優

先的に脱窒によりN2O生成が起

こり、これによりN2Oが放出さ

れる可能性を示唆している。

その一方、河川中の溶存酸素

濃度は飽和濃度付近であるた

め、脱窒が進む環境は底質の

深層部に限定されることが考

えられる。以上の結果は、サブ

テーマ1で導き出された「河川

αでは脱窒反応がほとんど進

行しない」、という結果に加

え、仮に嫌気的な反応が創製

され、潜在的なN2O消費活性に

よるN2O消費が進行しても、脱

窒由来のN2O生成によりさらに

N2O生成が起こってしまう可能

性を支持するものとなった。 

 次に、各サンプリングサイ

トの硝化反応の副生成物とし

て検出される累積N2Oを定量し

たところ、約2週間の回分試験

によって、アンモニア酸化活性

が最も高い底質は、生活排水の

終末処理場の放流口出口付近

であった。この付近は表3.2に

示すように、アンモニア濃度が

他のサンプリングサイトと比

較して若干ではあるが高くな

っており、アンモニアに暴露さ

れた環境で硝化細菌の活性が

増大した可能性が考えられる。

一方、硝化によって最も高い

N2O排出係数が得られたのは、⑧合流6であり、生成活性が最も低い箇所は③河川上流であった（N2O検出

下限値以下、データ示さず）。N2O生成量は以下の順番になった。 

⑧合流6 > ⑤合流3 > ⑥合流4 > ②放流口出口 > ④合流2 > ③河川上流 

また、NH4
+酸化速度およびNO3

-の生成量を確認すると、③河川上流がNH4
+酸化活性が低く、河川上流の底

質が有するアンモニア酸化活性は低いことが示唆された。以上より、河川底質の潜在的なアンモニア酸
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図3.15 小規模河川の底質サンプルを用いたN2O生成・消費速度: (a) 真
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図3.16 小規模河川の底質が有するNH4
+酸化速度とN2O排出係数 
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化反応の進行によるN2O生成は、排水処理施設の処理水放流口の下流で起こることを示唆した。 

 サブテーマ1で算出されたN2O排出係数（0.2%）と比較すると、硝化試験のそれは同じオーダーの収ま

った（図3.16）。一方、⑧合流6に関しては、硝化細菌の潜在的なN2O生成能力は約2倍程度と高くなった。

この違いが生じた理由として、実際の河川環境ではアンモニア濃度が低く、溶存酸素が高いことが挙げ

られる。実環境では、硝化からのN2O生成が限定されることが考えられ、本試験の潜在的な能力は引き出

されずに、低いN2O排出係数が示された可能性が高い。また、河川での脱窒由来のN2O生成は、潜在的な能

力を発揮する嫌気条件が河川底質の深部に限定されていることから、実際の河川環境中での脱窒由来の

N2O生成は低くなることが想定された。本試験で明らかになったN2O生成およびN2O消費の潜在的な能力は、

溶存酸素濃度低下や生活排水の処理施設の性能変動による未処理アンモニアの流出などの環境条件が整

うと引き出される可能性がある。定期的な実地調査とラボによる潜在的なN2O生成およびN2O消費活性試

験の検討が今後行うべき課題である。 

 

 

４．５ 小規模河川の底質の微生物叢解析によるN2O生成・還元微生物の同定・定量 

 小規模河川底質のアンモニア酸化微生物および脱窒細菌に関する機能遺伝子の定量結果を図3.17に示

す。硝化微生物の存在量を示す遺伝子コピー数に着目した結果、最も高いコピー数を示したのは完全ア

ンモニア酸化細菌の遺伝子amoBであった（図3.17a）。また、従来のアンモニア酸化細菌の機能遺伝子amoA 

(Bacterial amoA)およびアンモニア酸化古細菌の遺伝子amoA(Archael amoA)の存在量は同等であった。

また、amoBは放流水合流地点やその下流で高いコピー数が得られた。Bacterial amoAは、合流地点で最

も高いコピー数が得られた。これらの機能遺伝子の転写遺伝子数は機能遺伝子の存在量と類似する結果

となった（図3.17b）。転写遺伝子数を遺伝子コピー数で除した相対遺伝子量（cDNA/DNA）を確認すると、

放流水の合流地点から301 m下流の⑤合流St.3や815 m下流の⑧合流St.6でアンモニア酸化微生物の高い

活性が得られた（図3.17c）。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

表3.2 小規模河川のサンプリングサイトの水質項目のまとめ（N/A：検出下限値以下） 

  pH 溶存酸素 水温 全有機炭素 全窒素 NO2
--N NO3

--N NH4
+-N 

   (mg/L) (℃) (mgC/L) (mg-N/L) (mg-N/L) (mg-N/L) (mg-N/L)

③河川上流 8.36 14.60 26.1 3.56 1.69 N/A 0.64 0.58 

②放流水出口 7.85 6.13 27.7 4.05 1.87 0.10 1.15 0.77 

④合流2 8.31 12.27 26.6 3.16 1.48 N/A 1.06 0.69 

⑤合流3 8.1 8.74 24.5 3.82 1.62 N/A 0.96 N/A 

⑥合流4 8.49 10.83 27.2 3.51 1.36 N/A 0.94 0.61 

⑧合流6 8.56 9.00 27.4 3.39 1.40 N/A 1.04 N/A 
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図3.17 小規模河川の底質中の硝化微生物(a-c)および脱窒細菌の機能遺伝子(d-f)の定量結果： 

(a)(d) 遺伝子コピー数(DNA); (b)(c) 転写遺伝子コピー数(cDNA); (c)(f) 相対遺伝子転写量

（cDNA/DNA） 
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 硝化反応をコードする遺伝子のコピー数定量の結果、アンモニア酸化細菌由来のアンモニア酸化酵素

の機能遺伝子Bacterial amoAは、②の生活排水処理施設の放流水出口付近で最も高くなる傾向が得られ

た（図3.17a）。この結果は、アンモニア濃度が最も高く（表3.2）、最も高い硝化活性が得られた（図

3.16）の結果と一致した。また、この機能遺伝子の転写量（図3.17b）および転写活性（図3.17c）も放

流水出口付近は高い値を示し、硝化活性が高い可能性を示唆した。一方、アンモニア酸化古細菌の機能

遺伝子Archaeal amoAは②の生活排水処理施設の放流水出口付近より下流でコピー数（図3.17a）や転写

量（図3.17b）が増える傾向が得られた。一方、完全アンモニア酸化細菌由来の機能遺伝子であるComammox 

amoBはコピー数（図3.17a）や転写量（図3.17b）はamoA遺伝子よりコピー数や転写量よりも高い値とな

っており、完全アンモニア酸化細菌がアンモニア酸化に主要に寄与している可能性を示す結果が得られ

た。完全アンモニア酸化細菌N2Oの生成が少ないことが報告されている14)ものの、今回の活性試験の結果

ではN2Oの潜在的な生成量が高い結果も得られており（図3.16）、定量PCRでの遺伝子定量の結果とは整

合性あるものではない。今後、更なる検討が必要であることが示唆された。 

 脱窒反応をコードする遺伝子のコピー数の結果、NO2
-をNOに還元する酵素をコードした機能遺伝子

nirSおよびnirKとN2O還元酵素をコードした機能遺伝子clade I nosZは、サンプリングサイトの位置に関

わらず大きな違いは見られなかった。一方、もう一つのN2O還元酵素をコードした機能遺伝子clade II 

nosZは下流に向かうほど低くなる傾向が得られ、N2O還元細菌の存在量は河川環境の環境変化に依存して

いることが示された。次に各遺伝子の転写量を評価したところ、nirSを除く3つの脱窒に関係する機能遺

伝子は遺伝子コピー数の傾向と大きな違いは見られなかった（図3.17e）。脱窒遺伝子の転写遺伝子数を

遺伝子コピー数で除した相対遺伝子量（cDNA/DNA）の結果、下流部位においてnirSおよびclade I nosZ

の相対転写活性が高くなる箇所が処理水の排水口よりも下流に存在することを示した。 

次に、16S rRNA遺伝子のアンプリコンシーケンスに基づいた門レベルでの微生物叢解析を図3.18に示

す。門レベルでの存在を表すDNAレベルでの結果では、未分類の微生物が大部分を占めていることが確認

された。分類体系の階層を細かくしていくと、プロテオバクテリア門に関連する分類群が多く検出され

たため、データベースを更新したバイオインフォマティクスのパイプラインを用いた解析等が今後必要

になる。その他の主要な種類として、古細菌界に属するその他の種類、アンモニア酸化古細菌を含んだ

Crenarchaeota門など、古細菌が主要な分類群として検出された。この結果は図3.11で示す大規模河川の

微生物叢と異なる傾向が得られた。細菌界では、AC1門、Acidobacteria門、Actinobacteria門、

Armatimonadetes門などが優占している門であった。Acidobacteria門やActinobacteria門は、主要な門

として大規模河川の底質でも検出されたが、Armatimonadetes門は大規模河川の底質には相対存在比と

して0.5%程度である一方、小規模河川の底質では8%以上（②河川上流）検出されるなど、構成される細

菌種も大きく違いがあることが明らかになった。 

 さらに、cDNAで転写活性が高い門の検出を試みた。③河川上流および⑥合流St.4のサンプルに関して

は、再現性に乏しく、解析から除外せざるを得なかった。再現性が概ね良好であったその他のサンプル

で確認したところ、Acidobacteria門の転写活性が相対的に高い可能性が示唆された。特に排水処理施設

の放流水出口より119 mおよび411 mそれぞれ離れた地点（④合流St.2および⑧合流St.6）において高い

割合で検出されている。Acidobacteria門はProteobacteria門と同様に系統的に非常に多様であり、脱窒

を行う種類が存在していることが報告されている15)。 

 また、OTUレベルでの解析を行った結果、図3.13に示すN2O生成に関与し、N2O還元能力を有さない微生

物群として、アンモニア酸化古細菌として知られるCa. Nitrosphaera属や、完全アンモニア酸化細菌お

よび亜硝酸酸化細菌として知られるNitrospira属が検出された（図3.13）。これらの微生物群はDNAおよ

びcDNAの双方で検出されたため、規模に拘わらず河川に生息して、アンモニア酸化に関与するとともに、

副生成物としてN2O生成を行っている可能性が裏付けられた。また、生活排水の終末処理場の放流口出口

でcDNAとして高い存在比率で検出されたPseudomonas alcaligenesはNO3
-からNO2

-までの還元酵素を有し

ているものの、それ以降の脱窒反応に関与しておらず、多種多様な微生物群の関与によりN2O生成・消費

が行われていることが示唆された。 

 さらに、大規模都市河川および小規模河川の微生物叢解析を統合した結果、N2O生成のみに寄与する共
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通する細菌の分類群としてNitrospira属、N2O生成・N2O消費の双方に関連する共通の細菌の分類群とし

て、Rhodocyclaceae科、Rhizobiales属を同定した。一方、N2O消費のみに寄与する細菌の分類群として

Niabella属を同定した。N2O消費のみを専属的に行う種に関しては、河川環境に影響を受けて河川ごとに

異なる可能性を示唆した。 

 

 

５．研究目標の達成状況 

サブテーマ3では、サブテーマ1および2で算定されるN2Oの排出係数に関して、学術的な根拠を提供す

ることが目的となる。N2O排出係数の算出根拠には、正確なN2Oの生成・消費活性の把握が重要である観点

から、15Nトレーサー法を用いた脱窒工程での真のN2Oの生成・消費速度の算定方法を確立した。さらに、

小規模排水処理施設の処理水が放流される河川の上流・下流の底質サンプルに手法を適用し、河川底質

の保有するN2O生成・消費の活性を定量し、排水処理の施設の下流で活性が高くなる傾向を示唆した。さ

らに、N2O生成とN2O消費を担う微生物を同定した。特に、2015年に発見された完全アンモニア酸化細菌

が、大規模および小規模河川の双方の底泥で検出された。また、N2O生成のみに関与する脱窒細菌、N2O生

成・消費双方に関与する脱窒細菌、N2O消費のみに関与する非脱窒細菌など、N2O生成・消費に関わる細菌

群の同定に成功した。これらの結果は、サブテーマ1で得られた各サンプリングサイトの水質や活性試験

の結果を合理的に説明できるものであった。以上より、サブテーマ3の当初の研究目標に対し、目標通り

の成果を上げたと考える。 
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[Abstract] 
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Reduction method of GHGs Emission，Clarification of Mechanism of GHGs 

Emission，Stable isotopes 

 

Country-specific emission factors (EFs) of CH4 and N2O for wastewater treatment plants 

(WWTPs) have been developed in Japan, however, IPCC default emission factors are used for 

treated and untreated wastewater. This study aimed to develop a method for estimating 

accurate greenhouse gases emissions from the natural decomposition of organic and nitrogen 

compounds in treated wastewater and untreated wastewater. Based on the continuous 

monitoring of N2O in several WWTPs, non-negligible amount of dissolved N2O in the treated 

wastewater was found as a new emissions source. Detailed understanding of the 

spaciotemporal distribution of dissolved GHGs in the wastewater treatment processes 

enabled us to develop a new EF of dissolved N2O in the effluent of WWTPs. Country-specific 

CH4 and N2O EFs in rivers were also developed through the year-round field surveys. A 

methodology of the simultaneous evaluation of true N2O production/consumption rate in 

river sediments was developed by use of 15N isotope tracer. Molecular microbiological 

analysis identified some key microbes in the N2O generation and consumption. Overall 

greenhouse gases emissions from wastewater management including CH4 and N2O emissions from 

WWTPs and CO2 emissions derived from energy consumption were estimated for several cases. 

Comparing these estimations, scenarios to minimize overall greenhouse gases emissions are 

suggested. 


