
Title 生物膜と分離膜を組み合わせた高度浄水処理プロセス

Author(s) 羽根, 康史; 木村, 克輝; 渡辺, 義公 他

Description 第9回衛生工学シンポジウム（平成13年11月1日（木）-2日（金） 北海道大学学術交流会館） . 4 水処理
1 . 4-3

Citation 衛生工学シンポジウム論文集, 9, 197-202

Issue Date 2001-11-01

Doc URL https://hdl.handle.net/2115/7170

Type departmental bulletin paper

File Information 9-4-3_p197-202.pdf

Hokkaido University Collection of Scholarly and Academic Papers : HUSCAP



第9回衛生ヱ学シンポジウム
2001.11北海道大学学術交流会館
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生物膜と分離膜を組み合わせた高度浄水処理プロセス

0羽根康史、木村克輝、渡辺義公(北海道大学)、大熊那夫組(目立プラント建設)

1. はじめに

近年、水道水源水質の悪化に伴い、既脊の沖水処理施設による良女子な水道水質の確保が困難

になりつつある。しかし、水道水源の水質改善は進んで、いないのが現状であり、新たな水源の

確保は国難な場合がほとんどである。一方で人々の安全でおいしい水道水に対する袈望はます

ます高度なものとなってきており、これまで以上に精密な浄水処理、給配水管理が必要となっ

てきている。

今後の浄水処理においては、アンモニア性窒素(NH4+酬N)、クリブトスポリジウムなど、への対

応が重要となる o NH4+-Nは塩素要求量を増加させることにより、トリハロメタンなどの消

副生成物質の生成を促進する可能性がある。また、 NH4+-Nと塩素が反応して生成するクロラ

ミンが、水道水のカルキ臭の原因物質であるという報告もなされている問。これら NH4+-Nの

問題に加えて、我が圏においてもクリブトスポリジウム等の塩素に対して耐性がある病原性微

生物の水道水源への混入が問題となっている。クリプトスポリジウムは通常の砂ろ過では十分

な制御が間難である。 NH4にN については、現在のところ不連続点塩素処理によって、主な対

応が行われているが、塩素の使用には前述したようなさまざまな問題があるため、今後は生物

活性炭のような生物処理による NH4にNへの対応が主流を占めると思われる。また、病原性微

生物に対しては閤液分離性に優れた膜処理が有効である。

上述した背景から本研究グループでは、 NH4+羽の生物酸イむと厳密な酉液分離を同時に達成

できるプロセスとして、回転平践の表酉に生物膜を臨定しながら膜ろ過を行う水処理プロセス

を提案している。実水道水源を用いたパイロットスケール実験より、本プロセスは高水温時に

おいて安定した処理を行えることを確認している 3)。本研究では、より高い透過水 Fluxおよ

び、低水温時における運転性、処理性について検討を行った。

2. 実験方法

実験は、江別市上江別浄水場内において、

2000年 6月 28Bより行った。図-1に実験
フローを示す。原水は千歳JI[表流水を使用し

た。浄水場の取水地点は千歳川の下流部であ

り、水器の瀧瓶、千歳市や恵庭市などのし尿

処理場や下水処理場からの放流水の影響を受

けやすい。また、水田地帯や泥炭地帯を流れ

るためにフミン酸やフルボ酸といったような

溶解性着色省機成分の濃度が高く、アンモニ

Coa古川ant(poly面al沼田inumcbloride) 

NaOH 

Cbitose river water :昇。議議ぬ叫融制駒同@

ア性議索、鉄、マンガンの舎有量が多いとい 図4 実験フロー

う特徴を持っている。本実験では前処理として噴流撹持固液分離装置 (JMS)による凝集洗殿



処理を行った。凝集弗!としては、ポリ塩化アルミニウム (PAC)を用い、アルミニウム換算で

約 5mg/Lとなるように注入した。 JMS上澄水を回転平膜モジュール(総膜面積 4.5m2、分圏

分子量 75万のポリスルホン製 UF膜を装若)へ供給した。また 2000年 11月 27白から 2001

年 1月 16日までの器、生物活性の低下を構うためにリン駿ニ水素カリウムをリン換算で 0.05

mg/Lとなるように膜分離槽内に直接添加した。連続運転時においては、水回収率が約 90%に

なるように膜分離槽からのオーバーフローを発生させ、膜回転数は 20rpmで固定し、定流量運

転を行うとともに、一定期間毎に吸引ポンプを休止させる関欠運転(ろ過 30分、休止 2分)

を実行した。過度に膜間差在が上昇した際には、数 mm大のスポンジ片を投入後、膜田転数を

上昇させる (70rpm、60分)スポンジ洗浄を行うこととした。また、スポンジ洗浄では除去で

きない汚れが膜面に蓄積した場合には、シュウ酸溶液、次亜塩素酸ナトリウム溶液による薬品

洗浄を行った。本実験と同様の実験において回転平膜表面に蓄積したケーキ層を種微生物とし、

膜分離構内に 6g-SSの微生物投入後、連続実験を開始した。

3. 喪験結果

(1)膜翻差庄の上昇

図4 に膜間差圧経日変イじを示す。図中のデ 100 

ータは、 200Cに温度換算したものである。運 90 

転開始時は膜透過水 Fluxを 0.8m/dに設定し

た。連続運転の途中、停電などの都合で、一時令 70

的な運転の停止があったが、約 1ヶ月間、膜実 60

洗浄を行うことなく運転の継続が可能であった。響::

1回目のスポンジ洗浄は 8月 8日に行った。鴎 30

スポンジ洗浄によって、膜面に付着していたケ 20 

ーキ層を効率よく剥離させることができた。洗

.......""..ーーーーーーーーーー..命。命.."._.-ーーー ・司・ a・・鴫ーーー・ーーーーーー.......‘司@ーーー.. 匂伽 ・e‘ーーーーーー・・・命鴫.制ー_....ーーーーーーーー 、
FluxO.8 mld Flux 0.5 mld 

浄後における迅速な生物処理性の回復を目的と ふ/問問/8/12' 2000/10/1 2000/11/20 2001/1/9 

して、挺離ケーキを含む構内水は排出せず、ス 図4 膜間差庇経由変佑

ポンジ片のみを田駅した後、運転を再開した。

再開時、膜間差圧は約 30kPaまで減少していた。洗浄後は、約 3溜間の連続運転が可能であ

った。 2、3国毘のスポンジ洗浄をそれぞれ 9月 1自、 9月 15日に行ったが、洗浄効率はスポ

ンジ洗浄の屈数を震ねるごとに低下した。すなわち、洗滞車後における膜間差圧の{躍が十分に

低下せず、長期の連続運転が菌難となった。このことは、スポンジ洗浄では除去できない不可

逆的な抵抗(ファウリング)が増加したことを示すものである。 9月 20日から 23日にかけて

スポンジ洗浄と薬品洗滞を行ったところ、スポンジ片では取れなかった汚れが取れ、新品同様

に膜が自くなり、運転開始時と同じ膜透過性能を得ることができた。

薬品洗浄後、膜透過水 Fluxを 0.5m/dに設定し、 9月 20自に行ったスポンジ洗浄時に回収

した剥離ケーキを種汚泥として膜分離槽内に投入した後、運転を再開した。その結果、約 3

ヶ月関、膜洗浄を行うことなく還転の継続が可能であった。スポンジ洗浄は、 12月初日に行

った。低水混時においてもスポンジ洗浄は有効であり、ほほ完全に膜表面付着ケーキを除去す

ることができた。洗浄後、膜間差圧は約 25kPaにまで減少した。またリン添加に起因する膜

間差圧の上昇は見られなかった。

-198-



(2)不可逆的抵抗(ファウリング)の原菌物質

不可逆的膜ファウリングの原因となる物質についての情報を得るために、 9月 20臼のスポ

ンジ洗浄後の膜を一部採取して、膜と不可逆的に結合している成分の分析を行った。赤外スベ

クトル分析の結果より、有機物の付着は軽微であったことが推測された。無機物についての情

報を得るため X線分析を行った結果、マンガンが 50%以上を占めていたことがわかった。本

実験では無機成分のマンガンが主な膜ファウリングの原因物質であったと考えられる。

(3) NH4ヘN処理性

留品に NH4+-N濃度変化を、密4に膜分離槽 0.6 

内の水温経日変イじを示す。関♂より、凝集沈 0.5 

殿処理では、 NH/-Nの除去は期待できないこ

とがわかる。運転開始麗後から、 NH/-Nの安 90・4

定した処理が観察された理由としては、運転開.!0.3 

始時の水温が約 20度前後と高かったことが挙E
家 0.2

げられる。本実験に先立って行われた同様の実

験では、スポンジ洗浄後における NH/-N処理 0.1 

性の屈復が課題となっていた 3)。本実験では、 。

-+-Raw water 

十 JMSeffluent 

→←M岨 branechamber 

.....Permeate 

E亙記

洗浄後の誤i離ケーキを膜分離槽内に残したまま 2000/6/23 2000/8/12 2000/10/1 2000/11 /20 2001/1/9 

運転を再開した結果、硝イむに必要な微生物を膜 留d アンモニア性窒素濃度経臼変化

表面に保持することが可能となり、 NH4+-N処

理性の迅速な図説を達成できた。また 2度目 30 

や 3度目のスポンジ洗浄後においても同様の 25 

操作を行った結果、 NH/-N処理性の迅速な図 。
復が観察された。 10月下旬から水温が約 100C

以下になると原水中の畑作N蹴上昇に伴い、 315
処理水中の NH4ヘN 濃度も上昇した。そこで生耗10
物活性を上昇させるために 11月27日よりリン

の添加を行ったところ、リン添加約 10日後か 5 f-

らNH4にN処理性の向上が見られ、約 3溜間後 。
川 00/8/12 2000/10/1 2000/11/20 2001/1/9 

には、ほぽ完全な NH4+-Nの酸佑が観察されたo し

図圃4 7.l<温縫目変イむ
また 12月 23日のスポンジ洗浄後においても 1

""'3回目のスポンジ洗浄と両様の操作を行うことにより、 NH/-N処理性の迅速な回復が観察

された。スポンジ洗浄後、約 1ヶ月を経過しでも完全な NH4にNの酸イむにはいたらなかったが、

問実験場で同時に行なわれた生物活性炭の系列においてはほとんど NH4にN の酸イじが起こって

いなかったことを考躍に入れると 4)、水温の低下による NH/-Nの処理性の低下を抑えるのに

リン添加は有効であったと考えられる。また 1月 16日からリンの瀦加を中止したが、リン添

加が行われていない状態でもりン添加中と時じく、 N狂4十四N の駿イむは継続して観察された。こ

のことにより、リン添加は、継続的に行う必要はなく、 NH/-Nの処理性の向上が観察される

時点まで添加を行えばよいのではないかと考えられる。
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(4)マンガン、アルミニウム、鉄処理性

国側5にマンガン濃度測定結果を示す。高水温時では生物学的なマンガンの酸佑によって、

本プロセスにおいてもマンガンが良好に処理されることが確認されているめが、本実験で検

訴したような高 Flux条件下においても、良好なマンガン処理性が観察された。しかし、水温

が低下した 11月 7日の時点では、 NH/-N処理は高水温時と同じく良好に行われていたのに対

し、マンガン除去率は高水温時に比べてかなり低下していた。さらに水温が低下した 1月 22

日では、マンガンの酸北はほとんど観察されな

かった。また、リン添加後も NH/-N処理牲と

は異なり、マンガン処理性の向上は見られなか~120 
った。これらのことから、マンガン酸佑を行う 3100

細菌は、硝化細菌に比べて、水温に敏感である i80 
ことが京唆される。 i 60 
図・6にアルミニウム濃度測定結果を示す。 i40 
アルミニウムについては、凝集部に PACを使 f20 
用していることから、 JMS上潜水中に多量の一 。
アルミニウムが存在するが、そのほとんどが懸

図TotalMn (raw water) 

2000/7/12 2000/9/8 2000/11/7 2001/1/22 

濁態である。凝集沈殿に伴い、 JMS上澄水中 国・5 マンガン濃度測定結果

における溶存態 (<0.45μm) アルミニウム濃

度は原水に比べて増加する場合があり(図.6)、 300 

0.2 mg/lを超えることもあったが、膜処理を行ミ 250

うことで透過水中の全アルミニウム濃度は常に f
0.05 mg/l以下にまで減少していた。このこと 1
は、残留アルミニウム制御に膜の導入が有効で i150

あることを示すものである。

鉄は、アルミニウムと同様に、原水中に多量

に害在するが、JMSを用いた糠集沈殿により 0.3

mg/l以下にまで除去され、処理水中の濃度は

J50 

0.03 mg/l以下にまで除去されていた。

(助金リン濃度変化

図々に全リン濃度経日変化を示す。リン添ミ

加前の JMS上澄水中における全リン濃度なら E

。

びに諮存態リン濃度は、それぞれ約 001mgfL2002

約 O似吋Lであった。また、リン添加前の i
膜透過水中におけるリン濃度は、 0.002mg/Li 001 
以下に抑えられていた。リン添加開始直後は、 2 

0 

図DissolvedAI (raw wateゆ

図DissolvedAI (JMS effluent) 

ロTotal AI (permeate) 

2000/9/1 2000/10/5 2000/11/14 2000/12/4 20011118 

国4 アルミニウム濃度測定結果

可伊T。加IP (penneate) 

一一一一一一ー一一一一 A 白山町「白匂問問自由町一一
;スポンジ洗浄

リン添加前と同様に、膜透過水中のりン濃度は a

0.002 mg/L以下に抑えられていたが、約 10日

後以静から約 0.003-0.004 mg/Lに上昇した。

2000/9/21 2000/10/21 2000/11120 2000/12/20 2001/1119 

国・7 企リン濃度経由変化
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リン添加を開始した直後は、添加したりンの大部分が、鉄、アルミニウムを多量に含む付藩ケ

ーキ層に吸着されていたが、滋加の継続に伴って、リン吸着サイトが飽和し、結果として処理

水中にも漏出してきたのではないかと考えられる。処理水中リン濃度の微量な増加に伴い、

NH4にN 処理性の向上が観察された。また、スポンジ洗浄後において、処理水中のリンの濃度

は、スポンジ洗浄前と比較すると、約 2""'3倍に上昇している。この原因としては、スポンジ

洗滞を行うことにより、付着ケーキ層が膜表面から剥離することにより、 1)ンが吸着されなく

なるために、 1)ンが漏出したことが考えられる。

(6) AOC (Assimilable Organic Carbon) 

図・8に AssimilableOrganic Carbon (AOC) 

濃度湖定結果を示す。原水中の AOC濃度に注

自すると、約 50""'210(平均 132)μg/lであり、

DOC全体に占める割合は数%程度であった。

図-8において、 JMS流出水の AOCに注目する

と、 AOC-P17を中心に約 50%以上の AOCが

除去されており、 JMSにおける凝集沈殿も

AOC♂17の除去には効果があることが示唆さ

れた。 AOじNOXについてはほとんど除去され

ておらず、また膜透過水中においても除去され

20日トー一一-1 =n~ マ }一一一一一一一一切ー…一一町一一
一一一
I Il1!NOX I 

150 1-一一町一一一一同町一ー一一…同一一一一一一一即時伊町一

ミ IEl 10/23 
"::100 

8 
〈

50 

。

11/20 12/11 1111 

原水 JMS処理水原水 JMS処理水原水 JMS処理水底水 JMS処理水

図・8 AOC濃度変化

ていない。 AOCは配水管内の二次増殖ポテンシャルを表現する 1つの指標である。配水管網

内における微生物の蒋増殖を引き起こさない、生物学的に安定である水の AOC濃度として 10

μg/Lが提示されている 5)。これまで、千識JI[表流水を原水としたオゾン・生物活性炭による高

度滞水処理実験における AOCの挙動が調査されてきたが 6)、生物学的に安定な AOC濃度 10μ

g/lという処理水を得ることは非常に困難であった。リン添加前のデータを見ると、本実験で

は、水温に関係なく膜透過水中の AOC濃度は約 10μg/Lに低減されていた。本水処理プロ

セスは、通常の高度処理システムに比べ、より生物学的に安定な処理水を供給できる可能性が

あることが訴された。リン添加期間中である 12月 11日では、膜透過水中の AOC濃度は約 20

μg/Lに低減されていた。しかし、同じりン添加期間中である 1月 11日では、膜透過水中の

AOC濃度は JMS上澄水中の AOC濃度とほぼ向じであった。しかし、このことはこ次増殖を

引き起こす有機物の除去が起こらなかったということを意味するわけではない。 AOC除去を

担う細菌(他栄養性細菌)は、硝イむ細菌に比べると低水温に対する耐性が高いと考えられる。

前述の通り、この時期は硝佑細菌がリン添加により活発に活動しており、有機物の除去性も高

かったものと考えられる。 1月 11日のヂータにおいて膜透過水の AOC濃度が高くなった原因

としては、 12月 11自の時点では、処理水中へのリンの漏出はごく微量であったのに対し、 1

月 11日の時点においては、 12月下旬に行ったスポンジ洗浄により、多量のリンが処理水中へ

漏出していたことが挙げられる。微生物のニ次増殖ポテンシャルには有機物のみでなく、リン

も影響を与えると考えられており 7)、P04"Pの増加で、 AOC濃度を上昇させるという報告もさ

れている九本実験においても、生物活性の低下を捕うために添加したリンは、見かけの AOC

濃度を増加させていた可能性がある。本実験のように生物活性の低下を補うためにリンを添加

する場合には、微生物の二次増殖ポテンシャルを考える際には、生物易分解性の有機物のみで

なく、リンの濃度にも藩目する必要性がある。
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4. まとめ

本研究で提案する水処理プロセスは、膜透過水 Flux0.8 m/dの条件においても、膜透過水

中の NH4+“N、マンガン、 AOC濃度を低く抑えることが可能であった。また、スポンジ洗浄は

有効であり、長期間の運転が無薬洗で可能であった。また、スポンジ洗浄後において、 NH4+-

N処理性の低下が懸念されたが、スポンジ洗浄後の剥離ケーキを膜分離槽内にそのまま残し、

運転を再開することにより、低水温期における N宜4にN 処理性の迅速な回復が可能であった。

低水温時においても、スポンジ洗浄は有効であった。リンを添加することにより、 NH/-N処

理性の維持が可能であったが、マンガン処理性の拘上は観察されなかった。リン、添加は、膜透

過水中のリン濃度を増加させた。これに伴うと考えられる AOC濃度の上昇が観察され、配水

管内における二次増殖を抑制するためには、有機物のみならず、リンについても法窓を払う必

要性があると考えられる。

本研究の遂行にあたっては、科学技術振興事業団 (CREST)の援助を受けて遂行された。

実験場を提供してくださった江期市水道部のご協力を得ました。記して謝惑を表します。
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