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第3聞衛生工学シンポジウム

1995.11北海道大学学術交流会館

1 - 1 分離膜 a生物膜一体型リアクターの開発

0木村克輝、渡辺義公(北海道大学) 大熊那央紀(自立プラント建設)

1.はじめに

近年、水処理の様々な分野で分離膜(膜)の導入が検討されている。膜は、従来の漉過

池に比しでかなり精密な懸濁性分の議過が可能であるばかりでなく、操作の鱒便性、装置

のコンパクトさなどのメリットを持つ反面、溶解性成分は膜単独では除去が出来ないとい

うことが明らかになってきている。上水道で膜を導入した場合、問題となる物質としては

アンモニア性窒素(悶J羽)が挙げられる oNH4七Nは塩素注入量増加を引き起こして消毒
副生成物の生成量を増やし、カルキ臭の原国物質といわれるクロラミンを形成する。

汚濁の進んだ河川では、既にNH/-Nが問題となっている。 NH/-Nは、現行の凝集・沈殿

プロセスでは全く除去されないので、回転向板や生物活性炭といった生物処理プロセスを

付加することで対応している。これらの間着性微生物を用いた方法は既に実用化の例もあ

り、一応の成果をあげている。しかし、上水道の場合、希薄濃度のNH/-Nを対象とするこ

とから、濃度勾配によるNH4-+Nの移動速度が小さく、充分な処理が行われないことが多い。

また、急速滞、過池の後設に生物活性炭を配する場合は、活性炭から剥離・漏出する微生物・

有機物等も問題となる。

近い将来、上水道に膜が導入されたとしても、 NH4七Nは膜では除去できない。今後、さ

らに水源の汚染が予想される現状を考えると、膜が導入される時点ではかなりの海水場で

NH4七Nへの対応、が必要になっていると思われる。そこで、本研究では膜分離と生物処理を

単一反応槽で行い、膜分離とNH/-Nの碕イヒを開時に行うリアクターを提案する。

2.実験方法
実験には回転平膜モジュールを用いた1)。図ーHこ構造を

示す。円板形の支持材の両面に践を張り合わせ膜ディスク

とし、中央部を軸に回定している。吸引により膜面で分離

された水はディスク内を通り、軸内に集水される。このモ

ジュールは二軸で一つのモジュールを構成しており、膜ディ

スクと膜ディスクの間に位軸の膜ディスクを噛み合わせた

構造となっている。これらの軸を駆動部である電動機と連

結させ膜ディスクを回転させる構造である。膜材質はポリ

スルホン、分間分子量75∞00のUF膜を用いた。膜分離槽の
中に微生物群を投入し、ろ過を行えば膜表面に微生物が堆

積し、生物膜の形成が予想される。 圏一1 回転平膜構造図

本学市水に塩化アンモニウム、無機炭素を主体とする基質を漉合した水をろ過原水とし

て実験を行った。ろ過流量はインバータ制御により一定の流量が確保できるようになって

いる(定流量運転)。槽内水位が膜分離槽内水位と常に等しくなっている水量調整層を通

してろ過原水を膜分離槽内に注入することにより、ろ過流量と金く向輩の原水が膜分離槽

に禎充されるので、膜分離槽内からのオーバーフローは発生しない。 NH4+-Nの鶴化に必要

な酸素を補給するため、膜分離槽内でエアレーションを行った。ろ過流量、膜回転数は任

意の値に設定が可能である。水温、予Hの調整は特別行っていなしE。水温は15度~25度の範
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回で変化し、膜分離構内のpHは実験期開を通じでほぼ中性であった。

3.実験結果

3-1 FLUX詰O.5m/dの実験 (RUN1) 

膜分離槽内に札幌市創成川下水処理場より採取した活性汚泥を約10∞mg/l(お弘ss換算)
投入し、前述した原水を用いて連続ろ過実験を開始した。設定FLUXはlm/d、膜回転数は

21伽pmである。膜分離槽からのオーバーフローがないこと、また膜は微生物程度の粒子は

完全に抑止することから、膜分離槽内に投入した活性汚泥は槽内に滞留し続ける。

200時間ほど運転を継続したところで吸引圧力は約40kPaまで上昇し、膜麗に微生物の付

着が認められた。この付着した微生物のみでNHJ帽Nの硝化が起こるかどうかを諦べるため、

膜分離槽内から浮遊微生物を排出し、膜面に微生物を付着させたまま運転を開始した。す

でに微生物の付着により膜透過性能が低下した状態であること、膜面に付着した微生物の

量は多くはなく、 HRTを増やしてやらないと十分な磁化が期待できない!ことから設定ろ過

流量をO.lljmin.(礼1J.X=U.5m/d) と低めに設定した。また、付着微生物の剥離を抑えるため、

膜回転数も5伽pmと低い催に設定して運転を開始した。

処理水質の経時変化を函♂に京す。運転開始当初は付着生物膜内で硝化菌が十分に生育し

ていなかったため、 N耳4七Nの硝化は

僅かしか起こらなかったが、運転継

14 

12 
続につれて膜透過水中のNH七N濃度〈

は減少してゆき、硝化のパターンも 310
亜硝酸型から硝酸型へ推移していっ g8 
た。このときの眼前約1∞分である。 36 
運転開始後10日間を過ぎるあたりか 5

ロ a
ら硝化形式は完全に硝酸裂となって S斗
おり、数mg/U呈度のNH/-Nであれば 2 

完全に硝酸まで硝化できる。

lmg/L未溝の低濃度NHJ剛Nの硝イと

がほぼ完全に起こっている。既存の

生物膜処理では、 NH/-N濃度が低く

生物膜近傍の濃度勾配が小さい場合

O 
O 

|コT

5 10 15 20 25 30 35 40 45 
Elapsed time (days) 

図-2 アンモニア性窒素濃度経時変化(RUNl) 

は、生物膜への水量負諦(FLUX)を緩めて低く保たなければ十分な硝化は期待できない。本

実験ではNHJωNの移動を膜ろ過に伴う移流で確保したために500l/dのFluxにおいても、長好

なMfJ剛N除去が行われたものと思われる。

膜は、運転継続につれてその透過性能が低下するため、長期の連続運転に際しでは何ら

かの洗樺を行い、透過性能を盟復させる必要がある。一般的によく用いられる洗浄方法と

しては運転を継続しながら30分程度の間隔で行う逆圧洗浄と、運転を停止して行う酸・ア

ルカリを用いた薬品洗浄が挙げられる。本実験では、運転継続時に膜を高速で自転させる

ことによって膜の洗諦を行うJことにした。回転に伴って生じる水のせん断力により、摸表

面の堆積物をはぎ取ろうとするものである。

競洗海は吸引ポンプを停止し、通常5伽pmの膜回転数を400中mに設定して15分陪仔った。
この洗浄により膜商に付着していた微生物のケーキがはがれ落ち、吸引圧力の減少、が起こっ

た0'連続運転における吸引圧力の経時変化を国醐3に示す。洗浄後は再び吸引圧力が上昇して
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ゆくが、再度上述の洗絡を行うこ

とにより、安定した運転の継続が
60 

55 

可能であった。 50

3-2 FしUXをO.8m/dに上昇させた実 245

験(RUN2) 言40
!3 35 

RUNl終了後、次亜塩素酸ナト 1) ~ 30 

ウムによる薬品洗浄を行い、膜透 225
過性能をほぼ完全に回復させた後、 320 

設定ろ過流量をO.ILfmin.から0.16Lf出15

min. (FL UX=0.8m/d)に上昇させて 10 

逸続運転を行ったo 実験に先立ち、 ? 
再び膜分離槽内に札幌市創成}II下

水処理場より採取した活性汚泥を

450mgん (MLSS換算)投入した。

図側4に吸引圧力の経時変化を示す。 60

関-3と比較すると、設定流量を上

げているため、吸引圧力上昇の勾 50 

配が大きく、膜洗海の頻度を上げ540
ることが必要となった。なお、こ g 
こでおこなった膜洗掃はRUNlで行っ s 30 

。‘
たものと向じであるが、洗海時間ま

を多少変化させている。吸引在力320
の上昇が激しくなったので、 2、4 凶

回目の洗浄を30分、 5厨自の洗浄は 10 

60分行った。洗i争時聞を長くした O 

O 

ものの、その効果はほとんど見ら O 

れず、本実験で用いた洗i争方法で

は回復しない機構で膜汚染が進行

していることが推察された。

洗浄後の膜表面の状態を調べるため、

走査型電子顕微鏡(SEM)による観察と、

X線による元素分析を行った。分析に供

した膜は1000時関連続運転を行った後、

15分需の洗絡を施したものである。マイ

クロスライサーを用いて生物膜厚を実測

したところ、厚さ約300μmの生物膜が

膜表面に付着していたが、 15分間の洗海

で生物膜はかなりはがれ落ちており、肉

眼では何も膜面に付着していないように

見える部分も多い。生物膜が残っていた

部分は分析に用いていない。図・5、図-6
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関-3 吸引圧力総持変化(RUNl) 

200 400 600 800 1000 1200 
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図4 吸引圧力経時変化(RUN2)

題山5 洗浄後の膜表器SEM写真(1)



に洗浄後の状態を示す。洗i争後は、関-5
や図るのような部分が混在しているo 図-

5より、新膜とそれほど変わらない密度で

膜細孔が露出している部分が存在してい

ることが分かり、洗浄の効果が認められ

る反面、堆積物が剥離せずに残留し、膜

細孔を塞いでいる部分が存在することが

図るから分かる。図・7に洗浄前に膜に付

着していた生物膜のSEM写真を示す。図-

6と図ー7を比較すれば、関-6に見られる堆

積物が微生物でないことはその形状から

明らかである。この図6の堆積物表面と

図4の露出した膜表面について元素分析

を行った。今回行った元素分析ではNaよ

り涼子量の大きな元素の分析が可能であ

ることから、この堆積物中に含まれる無

機成分に関する知見が得られる。分析の

結果、堆積物の部分と堆積物がない部分

の元素組成に大きな違いは見られなかっ

た。このことは、堆積物中にはNaより原

子量の大きな元素が含まれていないこと

を示している。これらのことから、洗掃

後に残留していた堆積物は有機物である

ことが推澱される。その起源は、原水中

に僅かに含まれている有機物、あるいは

微生物の代謝産物が考えられ、これらが

本実験で用いた洗i争では剥離せず
に、膜縮孔を塞いでしまっている 1

0.9 
ょうである。

0.8 
RUN2におけるNH'/-N濃度の経つ

時変化を臨8~こ示すj このときの事0.7。0.6
HRTは62.5分である。 RUN2では、 E 

.~ 0.5 
上水道への適用を念頭に置いて、 50.4 
流入間川濃度を全実験期間を通 503
じてlrng/L未満に制御した。運転 U0.2

開始当初はほとんどNH/-Nの硝化 0.1 

は起こらない。その原因は、添加 O 

図4 洗浄後の膜表酷SEM写真(2)

図-7 洗浄能の生物膜SEM写真

同額一 NH4・N(IN)

一--NH4-N(OUT) 

活性汚泥の磁化活性がもともと低 O 5 10 15 20 25 30 35 40 45 

かったこと、流入NH4七N濃度が低
Elapsed time (days) 

かったために硝化菌の増殖が抑えら 園町8 アンモニア性窒素濃度経時変化(郎純2)
れていたことによると思われる。運
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転開始後108を過ぎるあたりから良好に硝化が起こり始め、亜硝酸の蓄積も起こらなかっ

た。 RUNlに比べてHRTが少なくなっているものの、運転開始後10日目以降はlmg/L未満の

NH4+-Nをほぼ完全に硝化でき、上水道におけるNHJ-N処理装置としては十分な性能を維持

できた。

4.回転円板 (RB C)との比較

本実験では円板状の膜面に微生物を保持し、膜を回転させながらろ過、問時にNH4+-Nの

処理を行った。一方、円板状のメディアに微生物を保持し、円板を回転させながらNH4七N

の処理を行う方法(即ち回転円板法)については既に多くの研究が行われ、実測値を予測

し得るモデルが渡辺らによって提案されている 2)。このモデルを用いて、本実験で膜表面

に付藩した生物膜と同じ生物膜を持つRBCを仮定し、本実験で用いた装置との比較を行っ

た。
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10-1 

山町一 RBC(5伽pm)

H 
ロ
属

51M 
~ 10・6

一一-RBC(1.6rpm) 
品ト (RUNl)

10-7 

10欄8

い拡散層厚が減少し、問J田N 0.01 0.1 1 

の移動速度が向上したためで Bulk ammonia concentration (mg此)

あるが、通常の盟転向板では回転数をいたずらに図J 仮想回転同様との比較

上げると微生物の剥離が起こってしまう。本実験

で、は50甲mという、回転円板に比べてかなり高い回転数でありながら生物膜の保持が実現で

きたが、これは膜ろ過によって生物膜を常に引きつけているからである。本実験のように

生物膜を保持しながら膜ろ過をすれば、通常の生物膜処理に比べて鉱散層厚を小さくする

ことが出来る。

実測悶J附N Fluxは計算値よりもさらに大きなものとなっている。これは、通常の生物膜
では、生物膜表面への物質移動は濃度勾配による分子拡散でしか起こらないのに対し、本

実験では分子拡散に加え、膜ろ過に伴う移流による強制的な物質移動が起こっていること

10 

による。

5.まとめ

本研究では、思転平膜モジュールを用いて膜分離と生物処理の一体化について実験・考

察を行った。その結果、従来の生物処理では困難であった低濃度NHJ-Nの処理を良好に行

うことができた。その理由は、拡散j醤厚の減少と、膜ろ過に伴う移流の効果により、分離

膜表面に形成された生物膜への物質移動を促進したことによる。
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また、本研究では一般的によく用いられる逆庄洗海・薬品洗踏の代わりに、膜部転数を

上昇させることによって膜透過性能の回復を試みたところ、洗浄効果はあったものの、こ

の洗浄方法では膜部から剥離しない有機物と思われる堆積物の存在が認められた。

今後はろ過原水中にカオリンを混合し、 NH/-Nの処理性、膜ろ過性能に対する濁質の影

響を考察してゆく予定である。原水中に濁質が含まれている場合、本実験で舟いた装置で

は、運転の継続と共に膜分離槽内に濁質が蓄積されてゆくので、洗海頻度の増加と、適当

な期間ごとの汚流排出が必要となると患われる。本実験で行った洗悔の後に膜分離槽内か

ら汚泥を排出すると、蓄積した濁質と共にNHJωNの磁化を行う微生物も排出されてじまい、

NHJ剖処理能力の低下が懸念される。そこで、汚詑中の微生物と無機濁質を分離できるよ

うな汚泥排出方法として、微生物

と濁質の沈降速度差を利用する方

法を現在検討中である。

表-1 RUN2終了時の生物膜内醤体密度

纏菌名 蘭体密度(傭Icm3) 

…般細菌 3.2X10
8 

膜透過性能の維持を考えると、

膜面に保持する微生物は、自的と

する処理にとって必要最小践の量

であることが望ましい。硝化活性

の高い生物膜を保持できれば、必

要な生物膜量は少なくて済み、同

時に膜ろ過の際の抵抗も少なくな

る。 RUN2終了時に膜面に付着した

アンモニア性議葉酸化縮菌 7.1Xl0
4 

車硝酷性繋素艶化細菌 1.7Xl0
6 

褒-2 生物膜内反応速度の比較

生物膜中の璃体密度を最確数法に

より測定したところ(表-1)、 |本実験で生成した生物膜

NH4ヘN負荷が極めて低かったのに i渡辺らが求めた舗
も関わらず、かなりの密度で硝化

生物膜内反応速度 (g/m3時)

400 

7500 

菌が存在していることが分かつた。しかし、単位体積生物膜の硝化活性を渡辺らめが高濃

度のNH4+-Nを基質とする生物膜について求めたものと沈較すると(表♂)、本実験で生成

した生物膜の硝化活性が著しく低いことが分かる。本実験では全硝化商数に対して流入

NHJ嗣N濃度が低かったため、硝イヒ菌が飢餓状態になっていたためと思われる。本実験のよ

うな条件で硝化活性を高めるには、硝化菌の適当な排出を行い、単位硝化薗あたりのNHJ“

N負荷を増やしてやる必要がある。上述した微生物と濁質の分離と合わせ、必要最低限の微

生物を保持できるような汚泥の排出を考えてゆかねばならない。
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