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本研究では，固体状キレート剤による下水消化汚泥からの有害重金属類の除去手法の開発を目指し，繊

維状キレート剤による酸性模擬廃水および下水消化汚泥中の溶解性重金属類の吸着に及ぼす反応時間およ

び pH の影響について検討した．まず，模擬廃水での吸着実験では，キレート剤は 1 時間程度で重金属を

吸着でき，pHが 3以上の条件において，その吸着効果を十分に発揮することが分かった．次に，下水消化

汚泥を酸性（pH = 2）にして溶出させた重金属類の吸着実験では，pH を 2 から 2.5 や 3 に上昇させること

でキレート剤への吸着量が増加したが，汚泥に再吸着する量も増加した．pH 2 においてもキレート剤への

吸着がみられたことから，強酸性条件下であっても下水消化汚泥から溶解性重金属類を吸着除去できる可

能性が示された． 
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1．はじめに 
  
近年，下水汚泥を資源化し，肥料やエネルギー源とし

て再利用する技術が求められている．国内では，2016年
から生産性改革プロジェクト 1)の一環として，下水汚泥

のエネルギー化施設の整備や，下水汚泥を発酵させた肥

料を使用した農作物の利用促進に向けた取組による下水

道施設のエネルギー拠点化と農業の生産性向上を推進し

ている．汚泥中にはNやPなどの植物の栄養素が豊富に

含まれており，下水処理場に流入する P全量を農業利用

すると，海外から輸入するリンの約 10％（約 120 億円/
年）に相当する 2)． 
一方で肥料として再利用する場合，下水汚泥中に存在

する高い毒性を有する重金属類を低減する必要がある．

農林水産省では，汚泥肥料中の As，Cd，Cr，Hg，Ni， 
Pb に基準を設定し，これを超える濃度の有害重金属を

含む製品の生産・販売を規制するとともに，肥料の製造

者がこれらの基準に従って適切に管理することを義務付

けている．汚泥の農業利用を進めるためにも，これらを

効率的に低減する方法を確立することが求められている． 
これまで下水汚泥中の重金属類を低減するための方法

として，汚泥中の不溶性金属類を溶解性の形態に変換し

て溶出させた後，重金属類を含む溶液と汚泥固形物に分

離し，さらに，重金属類を含む溶液から重金属を除去す

るシステムが提案されている．ここで，不溶性重金属類

を溶解性の形態に変換させる方法として，酸や微生物を

利用して汚泥を酸性化し，不溶性重金属の溶解度を高め

る方法 3)～5)や，酸性条件下で酸化剤を加えて還元型で難

溶解性の形態を溶解性に変換する方法 6), 7)，キレート剤

を添加して溶解性の錯体に変換する方法 8), 9)などが提案

されている．しかしながら，従来の研究では，下水汚泥

懸濁物からの重金属類の溶出に焦点が当てられており，
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溶出させた重金属類の除去についてはほとんど研究され

ていない．汚泥を酸性化して重金属を溶出した場合では，

汚泥から溶出させた重金属を分離するために耐酸性の固

液分離装置が必要になり，既存の汚泥脱水機を利用でき

ないという課題がある．また，下水汚泥から回収した重

金属類を再利用できるシステムの構築が望まれる． 
現在，廃水からの重金属除去を目的として，多様な形

状に成型可能な固体状の高分子系キレート剤の開発が進

められている 10) ～12)．図-1 に示すように，汚泥から容易

に分離できるようにシート状に成型した固体状キレート

剤 13)により酸性条件下で下水消化汚泥から溶出した重金

属イオンを吸着分離し，汚泥からシート状のキレート剤

を取り除いた後に汚泥を中和処理して，脱水することが

できれば，耐酸性の脱水機は不要であり，汚泥からキレ

ート剤とともに除去した重金属類の回収・資源化も可能

になると考えられる．しかしながら，酸性状態で且つ，

多くの共存物質を含む下水消化汚泥中における固体状高

分子系キレート剤による溶解性重金属類の吸着に関する

試みはほとんど見当たらない． 
以上の背景から，本研究では第一段階として酸性化

消化汚泥中での固体状キレート剤の基礎的な重金属類の

吸着特性を把握するために，先行研究において酸性条件

での微量な重金属の吸着除去効果が明らかになっている

市販の繊維状キレート剤 14) ～16)を用いた吸着実験を行っ

た．まず，酸性の模擬廃水中での溶解性重金属類の吸着

に及ぼす反応時間と pH の影響について検討した．次に，

下水消化汚泥から酸性条件で溶出させた重金属類の吸着

に及ぼす pHと共存金属の影響について検討した． 
 
2．実験材料と方法 
 
 本研究に用いたキレート剤はキレストファイバーIRY-
HW（中部キレスト株式会社）である．図-2 に実際の写

真を，図-3にキレート剤による重金属の吸着機構を示す．

セルロース樹脂は省略してRと表した． 

キレストファイバーIRY-HW はセルロース樹脂にイミ

ノ二酢酸が化学結合（2 mmol/g）されている繊維状のキ

レート剤であり，繊維の大きさは，長さ 0.5 mm，太さ 
0.1 mmである．キレストファイバーIRY-HWへの重金属

イオンの固定化の機構としては，イミノ二酢酸の有する

2つのカルボキシル基の H⁺が外れて生じる COO⁻と，イ

ミノ二酢酸の Nへの金属の配位結合，もしくは，N，カ

ルボキシル基の-O⁻および=O への金属の配位結合が提案

されている 14)． 

 
(1)  模擬廃水を用いた吸着性能実験 

繊維状キレート剤の吸着性能に関する基礎的知見を得

るために，酸性の模擬廃水での溶解性重金属類の吸着除

図-1 下水汚泥の処理工程とシート状キレート剤による 
重金属類の吸着分離のイメージ 

 

 

 

 

 

 

 

図-2 キレストファイバーIRY-HW 

 

図-3 キレストファイバーIRY-HWの構造と 
重金属の吸着機構 
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去実験を行った．Cd ，Cr，Cu，Fe，Mn，Na，Pb および

Zn を含む混合標準液（富士フイルム和光純薬，多元素

混合標準液 W-IV）とAs標準液（メルク株式会社，ヒ素

ICP 標準溶液）を希釈し，それぞれの濃度が 100 µg/L で

あり，濃度 1 mol/Lの硝酸（関東化学株式会社）で pHを

2 に調整した混合模擬廃水を作製した．標準液が硝酸酸

性であるため，模擬廃水の pH を硝酸で調整した．濃度

1 mol/Lの水酸化ナトリウム（関東化学株式会社）溶液を

用いて混合模擬廃水のpHを2.5，3，3.5，4にそれぞれ調

整した．pHは pHメーター（東亜ディーケーケー株式会

社， HM-25R）を用いて測定した．その後，キレート剤

を 1 g/Lとなるように添加した．pH = 3の場合ではキレー

ト剤添加前と添加後 0.5，1，3，6時間目に試料の採取を

行った．なお，キレート剤添加前の試料を 0時間目の試

料とした．その他の pH 条件ではキレート剤添加前と添

加後 1時間目に試料を採取した．また，キレート剤を添

加しない条件についても検討した．実験は 1つの試料に

対して 3連で行った． 
採取した試料は孔径が 0.45 µm のメンブレンフィルタ

ー（ADVANTEC， A045A047A）でろ過し，ろ液はポリ

瓶に保存した．実験で得られたろ液中の Cd，Cr，Fe，
Mn，Pb，ZnおよびAsの濃度は，下水試験方法 17) に基づ

き，ICP-MS（Thermo Fisher，iCAP-Qc）を用いて測定した． 
 

(2)  下水消化汚泥からの重金属類の溶出実験  
本研究に用いた汚泥試料は，岩手県北上川上流流域下

水道の都南浄化センターから採取した嫌気性消化汚泥で

ある．汚泥の pHは 7.5，TSは 17.1 g/L，VSは 13.2 g/Lで

あった．これらの測定は下水試験方法 17)に従って行った． 
嫌気性消化汚泥を 1 Lの振とうフラスコに採取し，0.5 

mol/Lの硫酸（関東化学株式会社，96%）を用いて pHを

2に調整し，恒温室内で振とう（120 rpm，25 ℃）を行っ

た．本実験で硫酸を用いた理由は，汚泥の酸性化のため

に鉄酸化細菌や硫黄酸化細菌によって硫酸を生成させる

ことを想定しているためである．振とう中も pH を保つ

ために酸を添加した．実験開始から 6，12，24，48 時間

目に試料の採取を行った．なお，pH 調整前の試料も採

取し，これを 0時間目の試料とした．実験は 1つの試料

に対して 3連で行った．採取した消化汚泥は，遠沈管に

入れ，遠心分離（10,000 rpm，10 min）を行い，上澄み液

をメンブレンフィルター（孔径：0.45 µm）でろ過した．

次に，ろ液を取り分け（25 mL×3），下水試験方法 17)に

従い，硝酸と塩酸を加え，ホットプレートで加熱分解を

繰り返し行った．分解液は 25 mLにメスアップした後，

メンブレンフィルター（0.45 µm）でろ過を行い，ろ液

はポリ瓶に保存した．  
実験で得られた分解液は，下水試験方法17) に基づき，

ICP-OES(Shimadzu，ICPE-9000)と ICP-MS を用いて模擬廃

水で対象とした重金属類に加えて，Ni と Cu も測定した．

さらに，汚泥中の肥料成分の損失や共存元素による吸着

阻害について検討するため Al，Ca，Mg の濃度も測定し

た．下水汚泥中の重金属類の全量濃度も同様の方法によ

り酸分解を行った後に測定した． 
 

(3)  酸性化汚泥中の重金属類の吸着除去実験  
嫌気性消化汚泥を 1 Lの振とうフラスコに採取し，0.5 

mol/Lの硫酸を用いて pHを 2に調整し，恒温室内で振と

う（120 rpm，25 ℃）を 48 時間行い重金属類を溶出させ

た．酸性化した汚泥試料を 3つに分け，そのうち 2つの

汚泥試料の pHを 1 mol/Lの水酸化ナトリウム溶液を用い

て初期においてのみ 2.5と 3にそれぞれ調整した．pHを

3 よりも大きい値に上昇させなかった理由は，一度溶解

させた重金属類が pH の上昇により汚泥固形分に再吸着

したり水酸化物として再沈殿すると予想されたためであ

る．pH の異なる 3 種類の汚泥試料にキレート剤を濃度

が 10 g/Lとなるようにそれぞれ添加した．また，キレー

ト剤を添加しない汚泥試料も比較対照として準備した．

恒温室内で振とう（120 rpm，25 ℃）を行い，キレート

剤添加前とキレート剤添加後の 0.5，1，3，6時間目に試

料の採取を行った．なお，キレート剤添加前の試料を 0
時間目の試料とした．実験は 1つの試料に対して 3連で

行った．採取した消化汚泥は上記と同様の方法により，

遠心分離，上澄み液のろ過およびろ液の酸分解を行った

後，(2)と同様の元素の測定を行った．  
 
(4)  統計処理 
 測定結果は，統計解析ソフト JMP (SAS 社)により一元

配置分散分析を行った後，ポスト・ホックテストとして

Tukey-KramerのHDS検定を行った． 
 
3．実験結果と考察 
 
(1)  模擬廃水を用いた吸着性能実験 

a)  反応時間の影響  
図-4にキレート剤添加の有無での模擬廃水中の溶解性

重金属濃度の経時変化を示す．ここでの模擬廃水の pH
は 3である．  
キレート剤を添加していない試料では，Cd の濃度が

減少した．これは pH を 2 から 3 に上昇させたことによ

り Cd イオンの一部が水酸化物として沈殿したためと考

えられる．キレート剤を添加した試料では，Cd，Cr，Fe，
Pb の濃度がキレート剤を添加していない場合と比較し

て大きく低下しており，キレート剤による重金属の吸着

除去が確認できた． 
模擬廃水の pH 調整直後にキレート剤を添加しており，

その時点では Cd の水酸化物の生成反応は平衡に達して
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いなかったと考えられる．したがって，キレート剤を添

加した場合での Cd は，キレート剤による吸着と水酸化

物としての沈殿の形成が並行して起こり，濃度が低下し

ていると考えられる． 
Mnは pHが 4以上の条件でよく吸着されるが，pH 3以

下では Cd，Cr，Fe，Pb と比較してキレート剤に吸着さ

れにくいことが分かった． 
As はキレート剤によって吸着除去されなかった．こ

れは，酸性条件下の模擬廃水中で As はヒ酸イオン

（H2AsO4⁻）などの酸解離した陰イオンとして存在して

いるため，キレート剤では吸着できなかったためと考え

られる．なお，濃度が時間の経過にともない増加してい

るが，統計的には有意な差はなかった（p＞0.05）． 
また，添加後 1時間までに溶解性重金属の吸着が見ら

れ，その後は大きな変化はなく，水試料に対する吸着時

間は 1時間程度で十分であると推測された． 
 

b)  pHの影響 
図-5 にキレート剤添加の有無での模擬廃水の pH と重

金属類濃度の関係を示す．溶解性重金属類の濃度は，吸

着実験開始から 1時間後の値を示している．模擬廃水の

pH は初期にのみ調整し，キレート剤による吸着後も変

化しなかった． 
キレート剤を添加していない試料では，As，Cd，Fe

の濃度が減少した．Cd は，pH の上昇によって水酸化物

の沈殿が生成されたことで，濃度が低下したと考えられ

る．また，AsとFeは模擬廃水のpHが4のとき濃度が大

きく低下した．これは模擬廃水中の Fe が水酸化鉄とし

て沈殿し，その水酸化鉄と As が共沈したためと考えら

れる． 
キレート剤を添加した試料では，pH が高い条件での

吸着除去効率が高くなった．Pb は pH が 2.5 の条件でも

90%以上が吸着除去され，他の重金属に比べて吸着され

やすいことが確認された．また，Fe も他の重金属類に

比べて吸着されやすかった．金属の種類によって吸着す

る pH に差が生じており，これはキレート剤が有する選

択性によるものであると考えられる． 
今回使用したキレストファイバーIRY-HW は，販売元

のキレスト株式会社により重金属の吸着優先順位（pH 
2.4の場合）が下記のように示されている 18)．  

Cu2+, Pb2+＞Fe3+, In3+＞Ga3+＞Ni2+＞Cd2+＞Al3+, Zn2+＞Cr3+, 
Co2+＞Bi3+＞Mn2+＞Ag+, Ca2+, Mg2+, Ba2+, Sr2+＞＞＞Na+, K+, Tl+ 

重金属ごとの吸着のされやすさは，金属の配位数とキ

レート剤の配位子の配位能力，無理のない立体構造をと

れるかどうかによって生じると考えられている．その配

位のされやすさは，キレート剤と各重金属との安定度定

数によって表される．キレストファイバーIRY-HW と同

じようにイミノ二酢酸が化学結合されているキレート剤

であるEDTAやDTPAの各重金属の安定度定数は，特に

Cu，Fe，Pb で大きく，Mn では小さい 19)．模擬廃水中の

重金属のキレストファイバーIRY-HW への吸着のしやす

さは，キレストファイバーIRY-HW の吸着優先順位およ

びイミノ二酢酸が化学結合されているキレート剤の吸着

のしやすさと同様の傾向を示した． 
また，本実験条件では pH が 3 以上でキレート剤が吸

着効果を十分に発揮できることが分かった．先行研究で

の固体状キレート剤の性能実験 10)～12)では，重金属溶液

の pHの上昇にともなって吸着量が増加するか，pH が 4
の時に吸着量が最大となっている．本研究で使用したキ

レート剤は，微量に存在する有害重金属類の吸着に対し

て，pHが2から3のように低い条件でも吸着できること

が分かった． 
なお，後述する汚泥を用いた実験では硫酸酸性として

おり，模擬廃水においても硫酸酸性で同様の吸着実験を

行った．結果は示さないが，硝酸酸性の場合と同様の結
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果が得られ，酸の種類による結果の違いはみられなかっ

た． 
 

 (2)  下水消化汚泥からの重金属類の溶出実験 
図-6に，下水汚泥懸濁物から重金属類を溶出させるた

めに硫酸によって pH を 2 に低下させた消化汚泥中の溶

解性重金属類濃度の経時変化を示す．ここで，時間 0で
の初期濃度は，pH を低下させる前の溶解性濃度である．

重金属に関しては特に Pbや Niの溶解性濃度が増加して

おり，酸によって重金属が溶出することが確認できた． 
表-1 に 48 時間振とう後の消化汚泥の重金属類溶出率

を示す．溶出率（%）は次の式(1)で求めた． 

溶出率(%)＝48 時間後濃度

全量濃度
×100 

ここで，「48 時間後濃度」は，振とう開始 48 時間後の

溶解性重金属類濃度（µg/L）であり，「全量濃度」は消

化汚泥に含まれる全重金属類濃度（µg/L）である． 
重金属類の溶出濃度は経時的に増加し，48時間でCu, 

Cd，Fe，Mn，Ni，Pb，Zn の溶出率がそれぞれ 12.1%，

52.2%，64.4%，56.3%，54.0%，40.9%，58.6%に達した．

一般に下水汚泥からの重金属類の溶出率は，pH の低下

にともない増加する傾向を示す 20)が，先行研究で同じ処

理場から採取した消化汚泥を用いて pH = 2.5で 24時間の

溶出を行った場合と比較して，これらの重金属類の溶出

率は低かった 6)．これは，汚泥の性状の違いによって，

重金属が溶出しにくい形態で存在していたためと考えら

れる．また，Al，Ca，Mg の初期濃度はそれぞれ 12.7 
mg/L，110 mg/L，87.6 mg/Lであり，pHの低下による溶解

性濃度の増加はほとんどみられなかったが，pH 低下前

であっても溶解性の割合が高かったため，48 時間後の

溶出率も高い値となった． 
汚泥肥料中の有害成分の規制値が設けられている重金

属が溶出していることが確認されたので，下水消化汚泥

中の重金属類の吸着除去実験では，pHを 2に保ち 48時
間振とうした酸性化汚泥を用いることにした． 

 
(3)  酸性化汚泥中の重金属類の吸着除去実験 

上述の模擬廃水を用いた吸着性能実験の結果より，

pH が 3 以上のときにキレート剤がその吸着性能を十分

に発揮することが分かったため，まずは酸性化汚泥の

pHを2から3に上昇させて吸着実験を行った．図-7にキ

レート剤の添加の有無での酸性化汚泥中の溶解性重金属

類濃度の経時変化の例として pH = 3の場合を示す．なお，

グラフの 0時間目には 2種類のデータがプロットされて

おり，グレー色のプロットは pHを 3に調整する前の pH 
= 2での濃度を示しており，白抜きのプロットは pHを 3
に調整した後の濃度を示している．また，pH の調整直

後にキレート剤を添加しており，グラフの 0.5 時間目以

降のデータは pH 調整後におけるキレート剤添加の有無

での振とう開始からの濃度の経時変化を示している． 
0時間目の値をみると，pHを 2から 3に上昇させるこ

とで溶解性重金属類の濃度が低下しており，特に Cu と

Pbの濃度が大きく低下した．これは pHの上昇 によって，

酸性化汚泥から溶出した重金属類が再び汚泥に吸着した

(1) 
 

表-1 消化汚泥の重金属類溶出率 
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図-6 消化汚泥の重金属溶出の経時変化 

左縦軸：As, Cd, Cr, Ni, Pb  右縦軸：Fe, Zn 

全量(µg/L) 48h後(µg/L) 溶出率(%)
As 96.6 33.0 34.1
Cd 11.4 5.95 52.2
Cr 255 73.2 28.7
Ni 173 93.6 54.0
Pb 153 62.8 40.9

全量(mg/L) 48h後(mg/L) 溶出率(%)
Al 57.5 13.1 22.7
Ca 281 114 40.4
Cu 3.72 0.45 12.1
Fe 176 113 64.4
Mg 97.4 92.3 94.7
Mn 4.85 2.73 56.3
Zn 9.03 5.29 58.6
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ことにより生じたと考えられる． 
キレート剤無添加の条件では，pH の上昇による溶解

性重金属類の濃度変化が 1時間程度みられたが，その後

は変化しなかった．一方，キレート剤を添加した場合を

みると， Cd， Cu，Mn， Pb，および Znの濃度は振とう

開始から最初の 1時間で無添加条件と比較して大きく低

下し，それ以降で大きな変化はなった．Cr と Fe の濃度

については上述の模擬廃水を用いた吸着性能実験の結果

とは異なり，キレート剤を添加して 6時間後までゆるや

かに低下した．これらの濃度低下はキレート剤への溶解

性重金属類の吸着によるものである．なお，添加有の条

件で As の濃度が時間の経過にともない緩やかに増加し

ているが，統計的には有意な差はなかった（p＞0.05）． 
また，pH 上昇の操作による重金属類の再吸着を抑え

るため，汚泥のpHを2から2.5に上昇させてキレート剤

を添加した条件と，pH を 2 に保ったままキレート剤を

添加した条件についても検討した．グラフは示さないが，

pH の上昇を抑えると，重金属類の再吸着を抑えること

ができた．しかしながら，キレート剤による汚泥中の溶

解性重金属類の濃度の低下も小さくなった． 
今回の実験では，汚泥の pH 調整を初期にのみ行った

ため，キレート剤添加後に pH の低下がみられた．キレ

ート剤添加後も pH を保つよう塩基を適宜添加すること

で，吸着量を増やすことができると考えられる．さらに，

酸による重金属類の溶出の後に pH を上昇させてからキ

レート剤を添加する方法では，pH 上昇による重金属類

の汚泥への再吸着が課題である．再吸着を抑える方法と

して，酸による重金属類の溶出の後にキレート剤を添加

してから pH を緩やかに上昇させる方法が考えられる．

これにより汚泥への再吸着を低減させてキレート剤への

吸着を増やすことができる可能性がある． 
図-8 に消化汚泥からの重金属の溶出率（%）と汚泥の

pH ごとのキレート剤による重金属類の除去率（%）を

示す．溶出率（%）は上述の式(1)で求めた(2)下水消化汚

泥からの重金属類の溶出実験での 48 時間目の溶出率で
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図-7 キレート剤添加の有無での消化汚泥中の 
溶解性重金属類濃度の経時変化（pH = 3） 

図-8 消化汚泥からの重金属類と金属の溶出率と汚泥の pHごとのキレート剤による重金属類除去率 
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あり，除去率（%）は次の式(2)で求めた． 
 

除去率(%)＝添加無での濃度−添加有での濃度

全量濃度
×100 

 
ここで，式中の「添加無での濃度」は pH 調整後にキレ

ート剤無添加での振とう開始から 6時間後の溶解性重金

属類濃度（µg/L），「添加有での濃度」は pH 調整とキ

レート剤添加後の振とう開始から 6時間後の溶解性重金

属類濃度（µg/L），「全量濃度」は汚泥に含まれる重金

属類濃度（µg/L）である．今回の実験では，繊維状キレ

ート剤を汚泥に混合して振とうしており，吸着後のキレ

ート剤と汚泥を分離することができず，キレート剤が吸

着した重金属類を定量することができない．しかしなが

ら，キレート剤を添加した条件と無添加の条件の溶解性

重金属類濃度の差がキレート剤によって吸着除去された

重金属類の量であると仮定して計算し，これを除去量と

した． 
As はどの条件においても模擬廃水と同様にキレート

剤にほとんど吸着されなかった．Ca，Cr，Fe，Ni，およ

びZnはpHが高くなるにつれて除去率も高くなった．pH
を上昇させる操作によって一部が汚泥に再吸着しても，

全体の除去率は高くなることが分かった．CdはpHが2.5
の時に最も除去率が高くなった．Cu と Pb の除去率は，

pH が 2の時に最も高くなり，pH を 3に上昇させた条件

で除去率が低くなった．これは，pH を 3 に上昇するこ

とでの汚泥への再吸着による濃度の低下が大きく，pH
が低い条件では溶解性重金属として存在する量が多かっ

たためと考えられる．また，模擬廃水での吸着実験の結

果やキレストファイバーIRY-HW の吸着優先順位から分

かるように，pH が 2 のように低い条件であってもキレ

ート剤がCuと Pbに対して吸着能を示すことも除去率の

増加に寄与したと考えられる．従って，キレート剤の添

加量を増やすことによって酸性条件であっても下水消化

汚泥中の溶解性の重金属を吸着除去できる可能性が示さ

れた． 
表-1に示すようにAl，Ca，FeおよびMgの溶解性濃度

は他の重金属類に比べてはるかに高いが，除去率は pH
が3の条件でのCa（53％）を除き，他の重金属類に比べ

て低かった．除去量で比較する必要があるが，高濃度で

共存する金属類が他の低濃度で存在する重金属類の吸着

を顕著に阻害するような傾向はみられなかった．  
汚泥中に含まれる肥料成分は，上述の Mg のほかにも

KやN，Pなどがある．MgやKは酸性化汚泥中では溶解

して存在するが，キレート剤には吸着されにくく，その

後の脱水操作によって汚泥から損失されると考えられる．

N は消化汚泥中ではアンモニア態で存在していると考え

られ，P は酸によって汚泥から溶出するがその多くがリ

ン酸(H3PO4や H2PO4⁻)として存在しているため，どちら

も吸着されず，同様に損失されると考えられる．ただし，

鉄塩を凝集剤として添加して Pをリン酸鉄として沈殿さ

せ，脱水汚泥に保持することは可能であると考えられる
6)． 
今回の研究では，固体状の高分子系キレート剤が酸性

条件の下水汚泥中であっても溶解性重金属類を吸着でき

るかについて検討した．今後は，キレート剤の量や種類，

添加のタイミングなどを変え，汚泥固形分への重金属類

の残留を抑えキレート剤への吸着を増加させる方法を検

討するとともに，酸性条件の汚泥中で重金属類を吸着し

たキレート剤の再生利用の可能性についても検討する必

要がある． 
 
4．まとめ 
 
本研究では，繊維状キレート剤を用いた酸性の模擬廃

水および酸性化した下水消化汚泥中の溶解性重金属類の

吸着特性について検討した．以下に得られた結論を示す．  
1）各種溶解性重金属濃度を 100 µg/L に調整した酸性の

模擬廃水では，添加後 1時間までに溶解性重金属の吸

着が見られ，その後は大きな変化はなかった． Pb は

pHが 2.5の条件でも 90%以上が吸着除去され，他の重

金属に比べて吸着されやすく，Fe も比較的吸着され

やすかった．CdとCrはpHが3以上のとき十分に吸着

された．一方．Asは吸着しなかった． 
2）硫酸で pHを 2に低下させた下水消化汚泥では，溶解

性重金属の濃度が経時的に増加した．その濃度は金属

の種類によって異なり，48 時間の溶出操作において

As，Cd， Cr， Ni，Pbでは 6.0～93.6 µg/Lの範囲であり，

Cu，Fe，Mn， Zn では 0.45～110 mg/L の範囲であった． 
3）酸性化した汚泥のpHをキレート剤が様々な重金属類

の吸着に効果を発揮できる 3に調整すると，溶出した

重金属類が汚泥懸濁物に再吸着し，汚泥中に残留する

ため，消化汚泥から溶出させた重金属類の濃度が低下

した．キレート剤への吸着による重金属類の除去率が

最も高くなる pHは，Cr，Fe，Mn，Ni，およびZnで 3，
Cd と Pb で 2.5 であり，酸性条件であっても下水汚泥

中の溶解性重金属を除去できる可能性が示された． 
4) 汚泥中に存在するAl，Ca，Mgは，pH低下による溶出

はみられなかったが，Fe 以外の他の重金属類に比べ

て溶解性濃度が高かった．pH = 3での Caを除き，キレ

ート剤による除去率は他の重金属類よりも低く，重金

属類への顕著な吸着阻害はみられなかった．  
 今後はキレート剤の種類や量を変え，重金属の再吸着

を低減し効率的に吸着除去できる方法を検討するととも

に，脱着実験を行いキレート剤の再生利用についても検

討する予定である． 

(2) 
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ADSORPTION CHARACTERISTICS OF SOLUBLE HEAVY METALS IN 
ANAEROBICALLY DIGESTED SEWAGE SLUDGE  UNDER ACIDIC 

CONDITIONS BY FIBROUS CHELATING AGENT 
 

Eriko OGAWA，Ryoji SHITAMICHI，Nao ISHIKAWA，Makoto SASAMOTO and 
Ayumi ITO 

 
In this study, with the aim of developing a method for removing harmful heavy metals from anaerobically 

digested sewage sludge by using solid chelating agents, the effects of reaction time and pH on the adsorption 
of soluble heavy metals in acidic simulated wastewater and anaerobically digested sewage sludge were 
investigated by using a fibrous chelating agent. First, in an adsorption experiment with simulated 
wastewater, it was found that the chelating agent could adsorb heavy metals in about 1 hour, and fully 
exerted its adsorption effect when the pH is higher than or equal to 3. Next, in the adsorption experiment 
of heavy metals eluted by acidifying the sewage digested sludge (pH = 2), the amount of heavy metals 
adsorbed to the chelating agent was increased by increasing the pH from 2 to 2.5 or 3, although re-adsorp-
tion of Cu and Pb to the sludge solid also occurred. Adsorption of heavy metals to chelating agent was 
observed even at pH 2, indicating that soluble heavy metals could be adsorbed and removed from anaero-
bically digested sewage sludge using a solid polymeric chelating agent even under strongly acidic condi-
tions. 
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