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第5国衛生工学シンポジウム
1997.11北海道大学学術史流会館

4-窃
水素ガスを利用した生物学的脱蜜処理に関する研究

O宇田川! 万規子，山田 裕之，八木 康之(自立プラント建設)

1.緒言

近年，襲素肥料などの影響で硝酸性襲素を含む地下水が増えできている。水道水中の硝酸性

襲来はメトヘモグロぜン血痕を誘発するとともに，発癌性物質であるニトロソアミンの前駆物

質である。このため，厚生省では水道水中の硝駿性襲業と亜硝酸性蜜蕪の合計植をlOmg/~以

下とする基準値を設けている。平成4年度の水道統計では，盟内神水場の 5%近くが硝酸性窒

素 5mg/ ~以上の地下水を取水してお d; 処理の対策が追られている。
硝酸性蜜棄の処理は，イオン交換法や逆捜透法など物理化学的方法と脱窒菌を用いた生物学

的脱霊法がある。しかし，物理化学的拡理では再生や濃縮廃液の排出が開題となる。また，生

物学的脱蜜処理では反応に必要な水素供与体として有機物を添加するため，残留有機物の観点

から飲料水としての安全性が指摘されている。静水分野における鴫酸性謹素処理は年々ニーズ

が高まるものの，現状の処理法には解決すべき問題点が多く，実用化された併は少ない。

そこで，地下水の確酸性蜜棄を対象に，水素供与体として有機物の代わりに水素ガスを利用

する生物学的脱襲法について検討した結果を報告する。

2. システムの概要

本システムの概要を図 1に示す。本システムは

脱窒菌の保持材を充填した密臨型反応槽で，原水

と水素ガスは槽下部から供給し処理水を槽上部か

ら排出する。米反応の水素ガスは槽上部から下部

へと循環して水素ガスを有効利用する。水素ガス

は脱聾反応の進行に伴って低下する槽内圧力を検

知して自動供給する。これは. (1)式に示すように

硝酸性蜜蕪が窒素ガスに還元される過程で 5倍の

水素ガスを消費する反応原理に基づいている。

2NO" + 5Hz → Nz I + 4H20 +20H 一一一(1)

却ち，この方法は生物学的脱聾反応で消費された

水素ガスのみを反応槽内に補充するため水素ガス

の利用効率が高い。また，原水の窪素濃度変化に

対応できるメリットがある。

3.実験方法

d処理水:
-，.._.---

水禁供給の

On， Off制御

圏 1 システムの概要

本研究は，水素ガス利用説窒曹の基本性能を回分実験で評価した後，小型装置を用いて連続

通水実験を行い，硝酸性謹素負荷に対する除去性能を検討した。

3. 1 間分実験方法

水素ガス利用脱聾菌と有機物を利用する脱窓菌との性能を匝分実験で評倍した。毘分実験装

置を図 2に，模擁原水の性状を表 lに示す。実験に用いた水素ガス利用脱窒汚泥は水素ガスを
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吹込みながら55自陪連続車!日接したものである。模擬原水に各汚泥をMLSS濃度として約3，500

mg/ .e投入し，水温をおこと2
0

C，pH値を 7.......， 8に調整した。なお，水素ガスの吹込みは 1.e /混同

とした。実験開始から l時間ごとに槽内液をサンプリングし， 0.45μmフィルタろ過液の硝酸

性及び亜硝酸性窒素濃度をイオンクロマト(横河アナリテイカルシステムズ社製， 1 C2000 

SER 1 ES 1I )で分析した。この結果から脱輩速度を算出した。

r水素ガス腕
サンプリングロ

排気

度litt露
0.8 .e 

ぐ水素ガス利用汚泥〉 く有機物利用汚泥

図 2 回分実験装置

表 1 模擬原水の性状

¥¥¥  
四分実験

連続適水実験
水紫ガス利用 脊機物利用

KN03 (mCJ-N/.e) 100 100 15 

}くト12P04(mCJ-P I fl ) 6.7 6.7 

NaHC03 (mCJ-CI fl ) 150 

CH3COONa (m伴Clfl) 250 

3.2 連続通水実験方法

実験装置の概要を図 3に示す。この装置は内径120mm，高さし500mmの密閉型反応槽(有効容

積:12.e)で，脱窒欝保持材としてアンスラサイトを層高530mm(充填容積:6 .e )まで充填した。

水素ガス馴義汚泥をMLSS濃度として3，OOOmg/ R.投入し，水薬ガスを吹込みながら 1.......， 2日間保

持材と接触させた。反応槽内の水温を約25'Cに調整し，表 1に示す連続適水実験用の模擬原水

を槽下部から供給した。処理水は槽上部のレベルコントローラを介してポンプで自動排出した。

また，気相部の水素含有ガスをガスブロアで空塔速度として120......180m/hの条件で循環した。

循環ガス中の水素は脱謹反応により消費され，気相部の圧力は徐々に部下する。実験では気相

部のガス庄力が10kPaに低下した時点で水蒸ガスを反応槽内に供給し， 60kPaで停止する関欠供

給を行った。水紫ガスの供給量はマスフローコントローラで0.5.e/minに調整した。反応槽か

ら自動排出される処理水を経過自数ごとにサンプリングし， 0.45μmブイルタろ過液の硝酸性

及び亜硝離性窒素濃度を分析した。硝酸性謹紫負荷は処理水頭の安定を確認し )1槙次上昇した。

なお，脱窒処理の安定した時点で反応槽内液をサンプリングし，硝酸性及び亜硝酸性窒業の濃

度分布を調べた。
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3.3 水素ガス利用脱窺菌の計測方法

保持材表面に付着した水素ガス利用

脱窒醤数をMPN法により計識した。麹

数計測方法を表2に示す。まず，充填

槽上部及び下部から各々アンスラサイ

ト20m.e採取して超音波処理(300W，

20kHz， 1分鰐 x3回)し， 70m.eの滅

菌生理食境水に均一分散させた。分散

後のサンプルを液体培地に接種し，ブ

チルゴム栓で密栓して気相部を水素と

謹棄の50%混合ガスで謹換した。ガス

置換後の培養試験管を30.Cで 2週需振

とうした o その後，培養試験管内のガ

ス消費量を図 4に示す簡易鴻定器で計

漏}し，これを判定指標として削表か

ら算出した。

H2ガス:50%

(20mQ) 

培養試験管

培養液

チューブ{φ1.0)

目盛付き

メスピペット

図4 ガス消費量の測定器

排筑

p・a・・・・・................. 

処理水

原水

図 3 連続通水実験装置の概要
(φ120mmX1，500mmH :有効容積12Q ) 

表 2 水素ガス利用脱蜜菌の計測方法

培地組成 (mq/Q) 培養条件 MPN判定指標

KN03 1，000 方式 宮、陪培養式 培義試験管内の

MqCI2・6H20 413 

Fe(NH4)CsHs07 50 置換ガス ぬ:50%， N2: 50% ガス減少量で判定

Kト.I2P04 2，300 
培養温度 30土2

0

C
揚性>2 m Q >1凄性

CaCI2・2H20 10 

Na2HP04・12H20 5，800 搬とう時間 100min-1 (横寵き)
NH4CI 1，000 

Na卜IC03 500 培養臼数 2題酷

4.結果及び検討

4.1 水素ガス利用脱謹汚泥の基本除去性能

回分実験結果を図 5に示す。実験は同一条件で 2回繰り返して行い，その平均健をプロット

した。確酸性及び亜硝酸性望素濃度は経過時間とともに低下し，水素ガス利用脱皇室汚泥の場合

は4時陪，有機物和用脱窺汚泥では 3時陪で殆ど検出されなくなった。この結果から，それぞ
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れの脱聾速度は24.5mg/ .e・h，35. 3mg/.e・hと算
出された。水素ガス利用脱蜜欝の脱窒速度は有

機物利用と比べ20"'-'30%低いもの，有機物を添

加せずに20mg/.e . h以上の比較的高い脱蜜速度
が得られることが分かった。 水素ガス利用汚泥

24.5mq/ Q • h 

連続通水実験による性能評価

図3に示した小型装震を用いて連続適水実験

を行った。結果を鴎 6に示す。水素ガス期"養汚

提をシードした後，硝駿性輩蕪負荷 5mg/ .e・h
で連続処理を開始した。その結果，運転開始直

後から謹素除去率95%以上を得たため謹蕪負荷

をJI直次上昇した。通水開始36日後から20盟問に

わたり盟議負荷20..-...25mg/ .e・hの条件で運転し，
安定した除去性能を得た。この窒素負荷は，先に回分実験で得られた脱輩速度と関等であり，

水素ガスを利用する本生物学的脱窪システムで良好な硝酸性窒素除去が可能であることが分か
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通水開始52S呂に，反応糟内の窒素濃度分布を調べた。結果を図 7に示す。硝酸性窒素は充

填患の中央部で 3mg/ .eにまで掠去されており，上部で 1mg/ .e以下であった。この状態は，
填層全体で税窒反応が行われていないことを示しており，さらに負荷上昇が可能な見通しであ
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連続通水実験結果
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アンスラサイト表面の竜子顕微鏡観察結泉を関 8に示す。充填居内には 2μm程度の梓菌が

生息しており，層下部は特に細菌が密集していた。付着脱襲薗数をMPN法で計測し間中に付記

した。説室蘭数は層上部で8.5xI08cells/mR，-保持材であった。これに対して層下部は

4.0XI05cells/mR，-保持材と約50{:音計測され，脱輩反応が活発に行われていると判断できる。

なお，本実験は水素含有ガスを槽内に120"-'180m/hで楯環するため，汚泥蓄積による充填層の

閉塞は認められなかった。

5. まとめ

1μm 
トー→

8.5 x 103 cells/mι保持材 114.0x 105 cells/m .eイ呆持材

ft，填層上部 充填扇下部

図 8 アンスラサイト表薗観察写真

地下中に含まれる硝酸性蜜素除去法として水素ガスを利用する生物学的脱霊法を検討し，以

下の知克を得た。

(1)水素ガスで連続盟11養した脱襲汚泥を用いて閤分実験を行い，説謹速農として24.5mg/ R， . h 

を得た。

(2) 脱謹反応で消費された水素ガスを間欠供給する小型実験装置を用い，硝酸性襲業負荷20~

25mg/ R，・hの条件で20日間にわたり除去率95弘以上の安定した性能を得た。

(3) 充填層内には 2μm程度の梓菌が生患しており，層下部では説室菌数として4.0XI05

cells/m R，-保持材が計測された o
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