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第9由衛生工学シンポジウム
2001.11北海道大学学術交流会館

スポンジ担体内部における硝化脱窒
反応のモデリング

成田裕樹、 O小針昌郎、伊東禦(商標環境衛生研究所)
小粥万友美、大橋晶良、原田秀樹(長岡技術科学大学)

1.はじめに

近年、公共用水域における窒素パjン除去の規制を智景に、控体投入による窒索個リ

ン同時除去プロセスが導入されつつある。スポンジ祖体を用いた生物学的窒素.1)ン

除去プロセス(関1)の特徴は、スポンジ担体が無酸紫槽~好気槽隅を循環し、平均窒

索除去率 80拡が得られ、好気内槽における担体内部での脱窒等がある。しかし、従来

手法による硝化・脱窪田分実験のアフ口ーチのみでは、担体内部における微生物の

空間分布とその生物反応や基質移動の解明は困難で、あった。そこで本研究では、ス

ポンジ担体の硝化闘脱窒反応機構を明らかにすることを目的とし、トレーサー応答より

控体内部の基質移動を定

式牝すると問時に IWA

ASM21lを担体内部に適用

し、硝化脱窒反応を表現

した。また、微小電極を用

いて担体内部の暴露濃度

プロファイル測定結果とモ

ヂルによる計算結果を比

較検討した。

初沈引抜汚泥
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図1スポンジ担体投入型窒索・リン同時除去
ブ口セスフCJ-シート

2.スポンジ担体の定式化

2-1.担体試料概要

担体試料は劉1に示すパイ口ツトフラントから冬季採取し、その平均微生物濃度は

9800mgVSS/し、 VSS/SS比は0.63であった。田分実験より担体には従属栄養微生物:

XH、独立栄養微生物:XAUT共に存在していることが明らかとなっている。計算には担体
実浪.IJサイズの1.2x 1.4 x 1.5cm3 (サンフル数:200個)を用いた。

2-2.基質移動モデJレの定式化

スポンジ担体は空隙率が高く(95目以上)、 ASM2との親和性

を考癒し、担体内部は完全混合槽列モデルであると仮定した。

担体中心を直交座標系の原点とし(図2)、任意の dxについ

てFickの法剣を適用し、物質収支を取ると次式となる。

dC 
J詰 -DA--
Cdx 一(1 ) 

dC 
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ここで、 J:フラックス[mg/cm2/sJ、De:有効拡散係数[cm2/sJ、C:基糞濃度[mg/cmつ、 x:原
点からの距離[cmJ、ε:空隙率[一]、 C:基質濃度[mg/cm3]、A:表面積[cm2]、i:要素
番号

担体は3次元問題であるが担体の対称性を利用し1次元問題に変換する。要素 i番
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自の六面体の表面積 Aj及び、 aA/ a x (ま式(3)、式(4)で与えられる。

Ai =2・(2xi・2Yi十2Yi・2zi+ 2zi・2x;)

話 8・{Xi・(Yo十Xi)+ (Yo + x;)・(zo十Xi)+ (zo + x;) . xJ 

竿!..= 16. (Yo + Zo + 3. x;) 
(}x 

、、，，，qu
 

日明日(4)

ここで、 Xj，Yj，Zj:原点からの距離[cm]、YO:(b-a)/2[cm]、20:(c-a)/2[cm]、a，b，c:スポンジの

一辺長[cm]、aくbくc

式(3)、式(引を式(2)(こ代入し、控体内部における基質移動を表現する基礎方程式を

得る。

ε.8C n J16・(Yo十九十3'xi).0C.02C3一一，。tet Ai oxOX2J 

初期条件、境界条件は以下で与えられる。

初期条件:C(X，O) 出 f(x) (0;;;五x謡a)

、、E
，，
民
.v

，. dC 
境界条件 J

V~(盟国 o (0くtく∞)
dx 

C(a，/)出 Cb (0くtく∞)

一方、バルク濃度の時間変化は式(7)となる。

dC， 
Vb・一一色同一JLa-s
dt I-V 

、、，
J
'no 

…(7) 
ここで、 Cb:バルク濃度[mg/cmつ、 Vb:バルク体積[cm

3
]、S:担体総表面積[cm2]

2-3.基質移動属生物反応モデルの定式化

基質移動モデル式(5)にASM2の全生物反応速度 rkを加えると次式となる。

ε
。Ck =D.~16'(yo +zo +3'xi).0CKEδ2Ck 1 • 一一一。t-AJ61At ox aOX2I 

a k 
、、E
，，
Q
M
 

ここで、 k:ASM2の変数(k=1..19)、Ck:k番闘の基質濃度もしくは微生物濃度、 rk:検査面
における Ckの金生物反応

担体内部における ASM2の適用条件は本モヂルにおいて以下を仮定した。

1 )溶解成分 Sは Fickの法則で移動 TI)粒子状物質 Xは移動しない

取)1)ン蓄積躍は存悲しない IV)リンの化学沈殿、再溶解は未考慮

V)担体表面での閣体等の剥離は未考慮

これら縦約条件より、計算の対象は ASM2の 13の状態変数(S02"SF、SA、SNH4、SN03、

SP04、SI、SALK、SN2、X1、Xs、XH、XAUT)となり、式(8)で表現される 13本の偏微分方程式
とバルク濃度を表現する式(7)を連立し解けばよい。

式(7)、式(8)を初期条件、境界条件下にて数値積分することにより、スポンジ担体内

部における任意場所 a時刻の基質濃度・微生物濃度の計算が可能となる。数値計算

ではスポンジ担体の分割を 0.1mmとし、時開刻みを 30sec、ASM2パラメータは標準値

を用い、オイラ一法にて数億種分を行った。
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3.トレ…サ一応答による有効拡散係数・空隙率の推定

3-1.トレーサー応答実験

基質移動モデルの妥当性を確認するために、生物が付着した状態における担体のイ

ンパルス応答測定実験を行った。実験装置は1Lの三角フラスコにスポンジ担体が流

動する 15%(62偲)を投入し、スターラーもしくはエアレ…ションにて撹祥を行ない、トレ

ーサー!こ NaCIを用いた。 NaCI濃度変化は電気伝導度計にて検出し、データーロガー

により記録した。

有効拡散係数-ZE様車の推定方法は、式(5)、式(ブ)に各々の初期条件、境界条件
を代入し、計算によるバルク濃度トレンドが実現IJバルク濃震トレンドをよく再現する有効

拡散係数・空隙患を求めた。

3-2.有効拡散係数 a空隙率推定実験結果

4思のトレーサー実験により得られ

た有効拡散係数は 1.47x 1O-5cm2/s、

空隙率は 0.66と推定された。

バルク濃度のインパルス応答測定

結果と基質移動モデルにおける式

(7)の計算結果の比較より、本モデ

jレはバルク濃震トレンドをよく再現し

ており、モデルの有効性が示された

(留3)。
一方、図3のバルク濃度計算と連

立し計算される祖体内部の基質濃

度を表現する式(5)の計算結果を図

4{こ示す。基質はわずか5min程度で

担体表謡より内部 3mmまで濃度勾

配により輸送され、 180min経過後に

は外部基質濃度と中心部の基費濃

度が一定となった。
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密 4 担体内部基質濃度プロファイル経時変化

4.基質濃度プロファイル測定結果2)及び計算結果

4-1.微小電極澱定装置

好気槽から採取したスポンジ担体は、濃度分布測定用基質で6時間間11致させ、 1担

体をフ司ーセjレ(容積 324mL)内に固定し、各基質を連続的に供給した。フローセル内

は空気あるいは窒素で曝気され、さらにスターラーで撹梓し、バルク溶液は完全混合

状態にある。

微小電極はアンモニア、硝酸、 DOの3種類を用いた。微小電極はマイクロステージに

圏定され、指体表面中央部から担体中心に向かつて挿入し、 50""'500μm間隔で各基

質濃度を測定した。基質濃度フロファイル測定時の環境条件は、①好気槽での硝化
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震応、②無酸素槽での脱窒反応、③女子気槽での硝化脱窒反応、④好気槽での BOO
除去反誌を仮定し、その微小電極涙11定条件を表1に示す。

表 1 微小電櫨測定条件

器質条件 使用微小寵槌 環境条件
NH4-N N03"""N NaHC03 CH3COONa ATU 

[mgN/し][mgN/し] [mg/L] [mgCODIし][mg/し]

①硝化 00. NH/.ト10イ Aerobic 5 100 

②硝化脱寮 00. NH/. N03- Aerobic 5 5 100 50 

③脱窒 N0
3
- Anoxic 10 50 

④BOO除去 00 Aerobic 5 30 

4-2.基質濃度プ口ファイル測定結果及び計算結果

微小電極を用いた握体内部の基質濃度プロファイル測定結果と基質移動・生物反応

モヂルによる計算結果を図5-図8に示す。

①硝化反応(図5)

微小電極による 00濃度プロファイ

ルは担体内部 1mmまで達しており、

本実験条件下では摺体表面より

1mmまでは好気条件、それより深部

iま無酸素条件となった。 NH4-N、

N03-N 濃度プロファイルを毘ると、微

小電槌の感度や測定時の誤差を勘

案しても、深さ 1mmの領域で約

2mgN/しの NH4-Nが減少し、等震の

N03-Nが生成され、硝化反応の進行

が確認された。

モデルによる微小電極プロファイル
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題5①硝化反応測定結果及び計算結果

の再現は、浪測4定 00i濃農度プ口フアイjルレを再現する初期独立栄養微生物分布を仮定し、
測定条件より境界条件を与えることで、微小寵極により測定された:トNI、せ叫JH4イ.叩刷酬削悶叩刷剛剛剛欄綱

度ブロフアイルを概ね再現できた。

②硝化脱窒皮応(図6)

微小電極による 00濃度プ口ファ

イルは、担体表面において従属栄

養微生物と独立栄養微生物が院

時に酸葉を消費するために、担体

表面において 00が3mgO/しとな
り、僅か O.7mm程度で 00持0とな

った。 N03-N濃度プ詞ファイルは、

硝化反応は担体表彊近傍で脱窓

反応は担体内部で生ずることから、

担体表面近傍でピークを持つプロ

ファイlレとなった。
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図6 ②硝化脱議反応測定結果及び計算結果

モヂルによる微小電極プロファイルの再現は、菌5を再現した初期独立栄養微生物
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分布、涙IJ定 N03-N濃度プロファイルを再現する初期従属栄養微生物分布、鴻定条件

より境界条件を与えることで、微小電極により測定されたむ0、NH4-N濃度プロファイル

を概ね再現できた。計算からも担体表面から 0.5mmの範囲において 00が消費され、

磁化が進行し、それより内部では無酸素状態となり脱窒が進符することが示された。こ

の時バルクに SAが 50mgCOO/し存在し、 SAが招体中心まで拡散で輸送されるために

(図示せず)、担体内部に存在する従罵栄養微生物により脱蜜が生ずることが計算か

らも示された。

③脱窒反応(図7)

微小電極による N03-N濃度プ口フ

ァイjレは、 8mgN/しの担体表面濃度

から担体内部に向かつてゆるやかに

2mgN/しまで低下しており、脱窒反応

が生じている。

モデルによる微小電極プロファイル

の再現では、測定 N03-N濃度プロフ

ァイルを再現する初期従属栄養微生

物分布を仮定し、測定条件より境界

条件を与えることで、微小電極により

測定された N03-N濃度プ口ファイjレ

を再現できた。

④BOO除去反応(図8)

微小電槌による 00濃度プロファイ

ルは、従属栄養微生物により深さ

0.9mm程度で酸素が消費された。

モヂルによる微小電極プ口ファイル

の再現では、測定 00濃度プロファイ

ルを再現する初期従属栄養微生物

プロファイjレを仮定し、漠IJ定条件より

境界条件を与えることで、微小電極

により測定された 00濃度ブ口ファイ

ルを再現できた。

これら微小電栂による基質濃度プ

司ファイjレ測定結果及び計算結果より、好気条件下におけるスポンジ担体内部の好気

領域は表面より 1mm程度となった。この領域は担体全容積の 40喝を占めており、一晃

少なそうに見える好気領域で好気条件下における生物反誌が進行し、それより深部で

は無駿素絹嫌気条領域における生物皮応が進行することが明らかとなった。

何れの計算においても初期微生物プ司ファイルを仮定し、担体表態の境界条件(基

質濃度条件)を合わせることで微小電極により得られた測定結果を再現することがで

き、本モデルは援体内部の基費移動及び生物反誌を表現できると判断された。
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4-3.計算による硝化実験

浮遊汚泥とスポンジ担体を混合し

た状態を想定し、計算による硝化実

験(回分)を行った。計算では密5で

得られた独立栄養微生物分布とバ

ルク独立栄養微生物濃度を与え、基

質律速がない状態を仮定した。

計算による担体内部 NH4-N経持変

化は、時間と共に減少する NH4-Nバ

ルク濃度変化とは異なり、拡散によ

るNH4-N輸送還れのために、深さに

よって異なる複雑なトレンドを恭した

(図9)。計算開始後約 50分間は担

体内部!こ NH4-Nが輸送されるが、そ

れ以降はフラックスの方向が逆転し、

バルク側に NH4-Nが輸送される。ど

ちらのフラックスでも表蔀近傍の硝化

反応により処理が進行し、スポンジ O 

担体特有の現象が生ずることが恭さ o 20 40 60 

れた。 時間[min]

計算による担体内部 N0
3
-N経時変 図 10担体内部 N03-N経時変化

化は、磁化の進行に伴いバルクN03-N濃度が増加すると同時に招体中心部へN03-N

が輸送されることが示された(図 10)。
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5.まとめ

スポンジ担体を定式化し、トレーサー応答より有効拡散係数は 1.47x10九 m2/s、空隙

率は 0.66が得られた。基質移動モヂルに IWAASM2の生物反応を加え、初期従属栄

養微生物プ口ファイル、初期独立栄養微生物プ口ファイル、バルク境界条件を与え計

算を行った結果、微小電極による DO、NH4-N、N03-Nプロファイル測定結果を概ね再

現できた。このモデルは担体内部の基質移動、生物反応を表現できると判慨され、そ

の有効性が確認できた。

6.今後の課題

1 )粒子状物質 X?の剥離を考慮したスポンジ担体のモデル化
2)スポンジ担体投入型窒素圃リン何時除去プロセスへのスポンジ担体モデルの組

込みと全体評儲

3)スポンジ担体最適投入量の評価
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