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第4回衛生工学シンポジウム

1996.11北海道大学学術交流会館

低水混下における生物活性炭の硝化機能

1.まえがき

海老江邦雄(北見工業大学〉末広誠一(水道機工〉

東 義洋(北見工業大学)萩下 降(北見市企業局)

硝化によるアンモニア性窒素の処理は生物活性炭 (BA C)の重要な機能の一つである。 B

ACによるアンモニア性窒素の処理性能は温度依存性が強く、 100C付近からは水温の低下に伴
って低下することが指摘されている l〉o また、水温 5

0

C以下における生物反応に及ぼす温度の

影響は 50C以上とは異なると言われている 2)が、現状では詳細な報告はないようである。

北見市が水道水源として利用している常呂JIIの表流水は、冬期関、 0'"2 oC前後の低水温が

長期間継続し、フミン質による色度が高い。また、融雪期や持雨時には濁度、色度、有機物濃

度およびアンモニア性窒素濃度が急激に上昇することが特徴である。著者らは、 1992年 9月以

来、特に低水温下におけるBACによる処理性能の評価をB的に、北見市広郷浄水場に高度処
理用実験プラント(以下、実験プラントと称す)を設置し、各種の実験を行ってきた。

今簡は、実験プラントから採取したBACなどを用いて、低水溢下におけるアンモニア酸化
速度〈以下、酸化速度と称す)の上昇、水温1'" 200Cにおける水温と酸化速度との関係、およ

び活性炭倍の上層、中層、下層における酸化速度とアンモニア酸化細菌数との関係について検

討している。また、採取したBACの200Cにおける酸化速度から温度係数を用いて実際の処理
水温における酸化速度を算出し、実験プラントの活性炭処理簡にアンモニア性窒素を短時間注

入して得られた酸化速度と比較するなど、低水温下におけるBACによるアンモニア性窒素の
基礎的な除去性能について考察している。

2.実験方法

2-1 実験プラント

本実験は、北見市広郷浄水場に設置

した実験プラントの処理系列 3)中、

原水の凝集枕搬処理後、活性炭処理の

みを行う系列を対象に行われた。表-

1は活性炭処理筒の仕様と運転条件の

概要を示している。活性炭処理筒は

s V 5 h-)で運転された。活性炭層の
洗浄は広郷浄水場の浄水を用いて 3'"

4自に一回、損失水頭を指標として行

われた。また、表-2は浄水場流入原

水(常呂)11表流水)の水質を示してい

る。処理対象となるアンモニア性窒素

濃度については通常は殆ど測定限界以

下であったが、融雪期や降雨時には

O. 6mg/ Q程度まで上昇することがあ

った。

表-1.活性炭処理儲の仕様および運転条件

仕 様 運転条件

塩化ピンル製、ct104 x 4. 400mm 流 向:下向流

ろ材:石炭系粒状活性炭 ろ過速度:180m/日

有効径:1. 2mm、均等係数:1. 3以下 接触時間:12分

活性炭の細孔面積:1200m2/g-AC 
活'性炭の卓越純子L径:15-3OA 

炭層高:1. 500mm 

表-2.北見市広郷浄水場流入原水の水質0994年)

水質項目 平均値 最大値 最小値

水温 (OC) 8.5 26.0 0.6 
pH 7.1 8. 9 6.5 
濁度(度〉 12.9 900 1.0 
色度〈度) 20.6 270 6.3 
アルカリ度 (mg/L) 29.4 39.0 14.0 
KMn04消費量 (mg/L) 9.2 53 3.0 
7if:::.7性窒素 (mg/L) < 0.04 0.60 < O. 04 
紫外線吸光度 C50mmセル) 0.304 0.652 O. 185 
トリハロメタY生成能〈μg/L) 56 73 37 
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2-2 低水温下におけるBACによる酸化速度と水温の影響

(1)験化速度の測定法

図-1に酸化速度測定装置を示す。これを恒

温槽内に設鷺し、一定水温下におけるBACに

よる酸化速度を測定した。間装置は活性炭カラ

ム、循環液を貯留する三角フラスコおよび循環

ポンプから成る。カラム内には、実験プラント

の活性炭処理詩の表層から採取したBACを充

填(容積30m!)し、予め曝気しておいたアンモニ

ア性蜜素を含む循環液を、流量23ml/分で、循環

させた。この実験においては、循環液の経時の

アンモニア性謹素濃度を測定し、アンモニア性

窒素濃度がほぼ直線的に減少する範閣内で酸化

速度 (mg-N/hoQ -BAC)を求めた。

(2)低水温下における融化速度の上昇

低水温下でBACによる酸化速度を上昇させ

うるかどうかを調べるために、 3組の測定装鷺

を用いて酸化速度の動きを測定した。それぞれ

の装置のカラム〈以下、カラムA、B、Cと称

する)内には組成の異なる次の循環液を循環さ

せた。すなわち、カラムAには十分な栄養塩類

循

環

液

活性炭抑ム
(O 20mm 
x 300mm) 

循環液貯留用
三角77AJ
(300m!) 

循環
;j; i7

0 

23ml/min 

図-1.アンモニア酸化速度測定装置
〈寝温槽内に設置〉

を含みアンモニア酸化に好適と考えられる表一 表-3.カラム循環液の成分(蒸留水1Lあたり〉

3に示す無機塩捲液A、カラムBには実験プラ

ントの凝集沈澱処理水 1Qあたりに(NH4)2804

5 mgを添加したもの (NH4-N濃度 1mg/ Q )、

およびカラムCには凝集沈搬処理水1Qあたり

に(割払)2804 5mg、K2HP045.6mg(P04-P濃度1

mg/ Q )、EDTA-Fe液(表-3、注 1参照)

1 mlおよび微量元素液〈表-3、設2参関) 1 

mlを添加したものを使用した。実験開始後、循

環液のアンモニア性窒素濃度がO.2---O. 4mg/ Q 

にまで低下したところで、三角フラスコ内の循

環披を新しいものと交換した。この操作を水温

2.00C付近で22日間継続して行い、酸化速度の

動きを調べた。

(3)酸化速度に及ぼす水温の影響

BACによる酸化速度と水視との関係を求め

るにあたっては、採取したBACを酸化速度測

定装置のカラムに充填したのち、始めに、水温

成 分
無機塩 無機場
溶液A 溶液B

(NH4)2804 (滋g) 5 10 

K2HP04 (mg) 306 139 

五H2P04 (mg) 33 27 

NaCl (mg) 12 

自g804・7H20 (mg) 80 160 

CaC12・2H20 (mg) 13 20 

NaHCOa (mg) 100 168 

EDTA-Fe波注1) (ml) 1.0 1.0 

微量元素液校2)(ml) 1.0 1.0 

注1)訪日明Fe波とはFeS04O. 246g， NaEDTA 
O. 331gを100mlの蒸留水に溶かしたもの。

往2)撤量元素液とは蒸留水 1L中に、
NaMo04・21120O.旬、MnC120.2g、
CoCl206I120 O. 002 g 、CUS04・51120
0.02g、ZnS04071120、O.lgを加えたもの。

1 oCにおいて表-3に訴す無機塩溶液Bを数週間循環させた。その後、 BACをカラムから取

り出して、アンモニア性窒素を含まない無機境溶液Bで洗浄を行い、 I、5、10、15、200Cに

設定した榎温槽内のカラムに再充填して酸化速度を測定した。この際、街環液として用いた無
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機塩溶液Bはアンモニア性窒素を2mg/Q含んでいるため、アンモニア性窒素の酸化に伴って

溶事酸素が不足しないように、フラスコ内を曝気した。また、水温が高いときに、充填したB

AC層の上属と下層におけるアンモニア性窒素濃度の差が大きくならないように、水温によっ

てBAC充填最を10......，25m1 (かさ体積1.Om 1 は乾燥重量O.4gに棺当する)の範囲内で増減させ

fこ。

2-3 実験プラントの活性炭閣内における酸化速度とアンモニア酸北縮菌数の測定

活性炭処理筒の炭層表面から 6cm (上層〉、 71cm(中層)、 135cm(下層〉の位置から一部

の活性炭を採取し、 200Cにおける酸化速度を測定した。また、同時に、海老江ほか4)に従って

アンモニア性窒素濃度を10mg/Qとした諏訪ほかの培地6)を用いてアンモニア酸化細菌数を測

定した。

実験プラントの活性炭層全体としての酸化速度については、撰集沈澱処理水にアンモニア性

窒素濃度がO.6......， 1. Omg/ Qとなるように塩化アンモニウム溶液を 5時間程度注入し、アンモニ

ア性窒素濃度の減少量に SV(h-1) を乗じ、 BACIQあたりの酸化速度として求めた。

3.実験結果と考察

3-1.低水温下における酸化速度の上昇
1.0 カラム内のBACによる循環液中のアンモ

ニア性窒素の酸化過程の例を国一 2に掲げる。言。 8

いずれのカラムにおいても、アンモニア性窒 s 
素濃度はO.4mg/ Q付近までは開直線的に 題。 6

減少している。また、圏一 3はこうした醒線 桝
側0.4

の勾記から求めた酸化速度の経日変化であるo ヰ誌

なお、これらの実験における水温は1.6......，2.2 ~0.2 
r、

。Cであった。各カラムとも実験開始時のアン ト

O. 0 
モニア酸化速度はO.2mg-N/h. Q -BAC程度で 。

あったが、カラムAおよびCでは 2
0

C付近の

低水温下においても酸化速度は22自龍でほぼ

2倍に上昇している。これらに対し、カラム

Bでは約15自自までの酸化速度はカラムA、

Cと有意な差はないが、その後、酸化速度は

ほぼ横遣い状態で経過している。 BAC処理

においては凝集沈搬処理水にリンを添加する

ことによって5......，60Cでもアンモニア酸化細菌

が増殖し、効率的にアンモニア性窒素を除去

できることが報告されている 1) 6)。今回使用

した凝集沈搬処理水にはリン酸態リンが検出

されなかったことから、カラムBではリン不

足のために途中から酸化速度の上昇が停滞し

たものと考えられる。

酸化速度がB数の経過とともに上昇したカ

ラムAを用いてさらに運転を継続し酸化速度

を測定してみた。その際、自数の経過に伴っ

25 

水温:1. 6-2. 20C 

20 

経過時間 (hr)

図-2.アンモニア性窒素濃度の経時変化
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図-3.アンモニア酸化速度の経日変化
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o. 7 

↑ 
流入水NHrN濃度:0.57mg/L 0.1 

0.0 
7 6 5 4 3 2 

経過時間 (hr)

カラムAの酸化速度2mg-N/h.L-BACに

おけるアンモニア性窒素の処理結果

表-4.各水温におけるBACによる
アンモニア酸化速度

水温 アンモニア酸化速度(r T) ハ/rl
(OC) (mg-N/hoレBAC)

1.0 0.33 1. 00 

5. 7 O. 70 2. 12 

1.0 O. 28 1. 00 

10.0 0.89 3.18 

1.0 O. 30 1. 00 

14.7 1. 71 5. 70 

20.0 2. 63 8. 77 

図

20 10 
T-1 (OC) 

rT/ r 1と水視護 (T-l)との関係

15 5 

図-5. 

て活性炭粒子間隙にブロックが蓄積したため、

カラム内の活性炭を緩やかに洗浄してフロッ

クを除き、再びBAC本体の酸化速度を鱒定

してみた。その結果、酸化速度は洗浄前とほ

ぼ同じであった。このニとは、アンモニア酸

化細菌の殆どが活性炭に付着していることを

示している。

図-4は、その後カラムAの酸化速度が

2 mg-N/h・Q-BACに達した時点で、水温1.6
"" 2. 20C、SV5. 2 h-Iの条件下でアンモニア

性窒素の処理試験を行った結果である。流入

水のアンモニア性窒素濃度が1.13mg/ Qのと

き処理水濃度は平均O.61mg/ Q (除去最O.52 

mg/ Q、除去率46約、流入水濃度がO.57 
mg/ Qのとき処理水濃度は平均O.23mg/ Q 

(除去最O.34mg/ Q、除去率的別であった。

したがって、 BAC表面にアンモニア酸化綿

菌を増殖させることによって、 20C付近の低

水温下においても相当高いレベルでアンモニ

ア性窒素を除去できることが分かった。そこ

で、流入水濃度O.57mg/ Qの実験結果を基

に、広郷浄水場において降雨時や融雪期に原

水においてO.6mg/ Q程度まで上昇するアン

モニア性蜜棄をSV5h→で処理する場合を

考えると、必要なBACの酸化速度は 4mg-N 
/h. Q -BAC程度になる。このことから、 BA

Cによる酸化速度をいかにしてこのレベルに

上昇させておくかが今後の重要な課題と考え

られる。

3-2. B A Cによる酸化速度に及ぼす水損の

影響

酸化速度の温度依存性を検討するために、

水温を変えて測定したBACによるアンモニ
アの酸化速度、および水温 1oCにおける酸化

速度 r1に対する実験時の各水温TOCにおけ

る酸化速度 rTの割合を表-4に示す。また、 s

水温 1oCにおける駿化速度を基準とした

Phelpsの式7'rT=rl(θ)T -1に基づき、

log( r T/ r 1)髄を水温差T-1 CC)に対

してプロットした結果が国一 5である。同盟

で見られるように、これらの鴎係はほぼ直線

で表示されることから、水温 1""20oCの範圏

↑ 
流入水NH4羽濃度:1. 13mg/L 
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においてはPhe1ps式の適用が可能と判断した。問図の勾配から温度係数θを求めると、 θロ

1. 12であった。したがって、 θI0は3.1となるから、水温が100C低下すると酸化速度は 1/3

になる。このことは、水温が100C低下したときに処理効率を一定に維持するためには、 3倍の

接触時間が必要になることを意味している。

3-3.実験プラントの活性炭舗内における

酸化速度とアンモニア様化細菌数 2.0 

』ーコ

連1.5

1樹
製
機1.0
側
起
ト、

品 0.5
〉、
ト、

0.0 

曜量

A 
@ 

O 10 20 

経過時間(h)

図-6に、 1995年7月に活性炭簡の上層、

中層、下層から採取したBACの200Cにお

ける酸化速度測定時のアンモニア性窒素濃

度の変化を示す。上腐のアンモニア性窒素

濃度の減少速度は大きいが下層ほど小さく

なっていることが分かる。表-5には1995

年7丹と1996年2丹に測定日された200Cに

おける酸化速度とアンモ二ア酸化細菌数を

示す。いずれの鵡定自においても離化速度

は下届ほど小さく、細菌数も下層ほど少な

くなっている。しかしながら、平均の酸化

速度と細麗数は測定日による差が殆どなく、

水温が 1'"" 2 oCになる低水

密-6.アンモニア性蜜素濃度の変化(濁J:l1J)

30 

極期においても200Cにおけ

る酸化速度が低下していな

いことが分かった。また、

表-6に示すように、 200C

における平均の酸化速度か

ら温度係数1.12を用いて算

出した測定日の水温におけ

る酸化速度は、アンモニア

性窒素を添加した凝集沈澱

処理水を実験プラントの活

性炭簡に通水して求めた酸

化速度に近い健となった。

表-5. 活性炭盟内のりそニ7酸化速度(200C)及びアンモニア酸化綿密数

測定日 活性炭層 7if::.7酸化速度 7iモニ7酸化細菌数

(水温) (mg-N/h・L-BAC) (関PN/m1-BAC)

上層 3.9 4. 9x 105 

1995年 r:t層 1.8 1. 1 X 105 

7月初日 下層 0.9 0.8xl05 

02.20C) 平均 2.2 2. 3x 105 

上層 3. 7 4.9 X 105 

1996年 中層 1.6 1. 3x 105 

2月15日 下層 0.8 O. 3x 105 

(2.00C) 平均 2.0 2. 2x 105 

このように、 BACに付着

するアンモニア酸化細菌数 表-6.アンモニア性窒素の添加実験における活性炭層のアンモニア
は低水温期においても減少

していないことから、 BA

Cに付着するアンモニア酸

化細菌数をいかに増加させ

るかが明らかになれば、低

水温においても、より高濃

度のアンモニア性蜜素を除

去することが可能になると

考えられる。

酸化速度および200Cにおける硝化速度からの計算値

95.7/19 96.2/14 

流入水アンモニア性窒素濃度(mg/L) 0.67 1. 06 

流出水アンモニア性窒素濃度(mg/L) 0.49 0.99 

アンモニア性皇室素除去量(mg/L) 0.18 0.07 

活性炭層硝化速度(昭一N/h.L-BAC) O. 90 O. 35 

200Cの硝化速度からの計算{底/1) O. 91 0.26 

7./( 組 (OC) 12. 2 2.0 

-49-



4.まとめ

低水温下における生物活性炭のアンモニア酸化機能の解明に関する本研究において、次のよ

うな諸知見が得られた。

(1) B A Cによるアンモニア酸化速度は、水温20C付近においても上昇させうることを明らか

にした。したがって、酸化速度の上昇を割れば、こうした低水温下でもBACによって実

用的レベルでのアンモニア性窒素の除去が可能となる。

(2) B A Cによるアンモニア酸化速度は水温に大きく影響され、酸化速度と水温の関係は

Phelpsの式に適合することが恒温槽内のカラム実験で確認された。この実験における温度

係数は1.12であった。

(3)活性炭層の酸化連度は上属から下躍に向かうほど低くなっており、アンモニア酸化細欝数

も下層ほど少なくなっていた。平均の細菌数は低水温期においても低下せず、低水温下に

おいて細菌をいかに増加させておくかが今後における重要な課題である。
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