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用語(略語) 
 

BSA ウシ血清アルブミン Bovine Serum Albumin 

C/P 糖/タンパク質比 Carbohydrate to Protein (ratio) 

CST 毛管吸引時間 Capillary suction time 

DOC 溶解性有機炭素 Dissolved Organic Carbon 

EPS 細胞外高分子物質(細胞外代謝産物) Extracellular Polymeric Substances 

FT-IR フーリエ変換赤外分光光度計 Fourier Transform Infrared Spectroscopy 

HRT 水理学的滞留時間 Hydraulic Retention Time 

ICP 高周波誘導結合プラズマ発光分光分析法 Inductivity Coupled Plasma 

LC-OCD 液体クロマトグラフィー有機炭素測定 
Liquid Chromatography with Organic Carbon Detector 

LPS リポ多糖 Lipopolysaccharide 

MBR 膜分離活性汚泥法 Membrane Bioreactor 

MCE 混合セルロースエステル Mix Cellulose Ester 

MLSS 活性汚泥浮遊物質 Mixed Liquor Suspended Liquid 

MLVSS 活性汚泥有機性浮遊物質 Mixed Liquor Volatile Suspended Solid 

PTFE ポリテトラフルオロエチレン Polytetrafluoroethylene 

PVDF ポリフッ化ビニリデン Polyvinylidene Fluoride 

QCM 水晶振動子マイクロバランス Quartz Crystal Microbalance 

R ろ過抵抗  

Rf ファウリングによるろ過抵抗  

Rm 膜ろ過抵抗  

Rt 全ろ過抵抗  

SMP 溶解性微生物代謝産物 Soluble Microbial Products 

SRT 汚泥(固形物)滞留時間 Sludge (Solid) Retention Time 

T-N 全窒素 Total Nitrogen 

TMP 膜間差圧 Trans-Membrane Pressure 

TOC 全有機炭素 Total Organic Carbon 
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1.1 研究背景 

 水は人の生命維持に不可欠なものであると同時に、農業や工業などの産業の基盤となる

物質である。世界的な人口増加、発展途上国の経済発展に伴い水需要は増加し続けており、

今後も増加が続くことが予想されている[1]。このまま水需要が増加し続けた場合、2050 年

には世界人口の40％以上もの人々が深刻な水不足に直面する可能性があるとされている [2]。

気候変動に伴う干ばつや地下水の減少による絶対的な水不足、水資源をめぐる紛争の発生

も懸念されており[2]、新たな水資源の確保が求められている[1]。 

新たな水資源としては下水処理水が有望であると考えられている [3]。下水は人口密集地

から安定して発生することから、水資源としての処理水を安定して得ることができる。下

水処理水を地下水の涵養に用いること、農業および工業用水として再利用することが期待

される。さらに水処理技術の進歩により、飲料水として利用可能な水質まで下水を処理す

ることが可能である [1,3]。世界的な水不足を解決するために、今後は下水の再利用を前提

とした新たな水供給システムの構築および下水処理技術の導入が必要となる。 

世界的な水不足の問題に加え、発展途上国においては汚水処理施設未整備による水資源

の汚染や健康被害が問題となっている [2]。また、先進国においても水環境保全のために従

来よりも厳しい排水処理水質の規制が導入されており、良好な処理水質を安定して達成で

きる下水処理技術の需要が高まっている [4–6]。 

上述した下水再利用および排水処理に関する問題を解決する手段として、生物処理と膜

分離処理を組み合わせた膜分離活性汚泥法（Membrane bioreactor: MBR）の導入が有効であ

ると考えられている[3,7]。 
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1.2 活性汚泥法と MBR 

1.2.1 活性汚泥法の特徴と問題点 

 活性汚泥法は 1914年に Ardenと Locketにより提唱された。活性汚泥法は、微生物による

有機物除去と重力沈降による固液分離を組み合わせた下水処理技術といえる。タンク内の

下水に空気を吹き込むことで微生物が下水中の有機物を利用して増殖し、混合微生物集団

（活性汚泥）ができる。活性汚泥法では下水に含まれる有機物が短時間で活性汚泥の表面

に吸着する。吸着した有機物は微生物の体内に取り込まれて分解（酸化）され、酸化によ

って得たエネルギーをもとに微生物が増殖する（同化）。空気の吹き込みを止め静置する

と浮遊していた活性汚泥が沈殿し、清澄な上澄み水が得られる[8]。 

下水を連続処理する場合には、図 1-1 に示すような連続式の活性汚泥法が用いられる。

流入下水は最初沈殿池で沈降性の懸濁成分が除去された後、生物反応槽（曝気槽）におい

て活性汚泥と混合される。生物反応槽では下水中の有機物が活性汚泥に吸着され、有機物

の分解が行われる。反応タンクから流出した活性汚泥混合液は最終沈殿池で活性汚泥と上

澄み水に分離され、処理水が得られる。沈殿分離された活性汚泥の一部は生物反応槽に返

送され、再び下水処理に用いられる[8]。 

 活性汚泥法は世界各地の衛生状態の改善や環境水質の向上に大きく貢献してきた。一方

で、重力に依存した固液分離のため、汚泥の沈降性の悪化（バルキングと呼ばれる）が発

生した場合、最終沈殿池から汚泥が流出して処理水質が著しく低下し、長期にわたり処理

性の回復が見込めなくなる。バルキングの発生機構は明らかではなく、経験則により維持

管理が行われている。また、生物反応槽および沈殿池に大きな設置面積が必要となるため

設置場所が制限されること、重力沈降では除去しきれない微細な粒子により処理水に対す

る塩素消毒の効果が低減されてしまうなどの問題点がある[3]。 

 

 

図 1-1 標準活性汚泥法による下水処理のフロー 
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1.2.2 膜分離活性汚泥法（MBR）の特徴と課題 

 MBR は Smith ら[9]が 1969 年に活性汚泥の固液分離に限外ろ過膜を用いた研究に始まる

とされている。MBR による下水処理のフローを図 1-2 に示す。MBR は活性汚泥による有

機物分解と膜による厳密な固液分離とを組み合わせた下水処理技術である。MBR では膜細

孔径サイズ以上の粒子を確実に除去できるため、バルキングの影響を受けず、細菌を含ま

ない清澄な処理水を安定して得られる。生物反応槽内には活性汚泥を高濃度で保持できる

ため、微量汚染物質を含む幅広い有機汚濁物質の除去が期待されることに加え、処理時間

の短縮が可能となる。また、最終沈殿池が不要となり設置面積を大幅に縮小できること、

操作が簡便で運転の自動化が容易などの長所がある。MBR は設置面積が限られている都市

部と下水道が整備されていない地域のいずれにも適用しうる下水処理技術といえる。上記

の長所から、排水処理技術として世界中で MBR の導入が進んでいる [4–6]。 

上述したようにMBRには様々な長所があるが、膜の目詰まり・透水性の低下（膜ファウ

リング）の防止と対応のために処理コストが増加するという問題がある [4–6,10]。 

 

1.3 MBR における膜ファウリング 

1.3.1 膜ファウリングの形態 

 MBR における膜ファウリングの形態は膜ファウリングを発生させる物質のサイズにより

大きく 3 つに分類できる。活性汚泥フロックなどの膜孔径よりも十分に大きなサイズの成

分は、膜表面に堆積しケーキ層を形成する（図 1-3 (a)）。膜孔径とほぼ同じサイズの成分

は、膜細孔の入り口や膜細孔内に侵入し、細孔を完全にふさぐ形でファウリングを発生さ

せる（図 1-3 (b)）。膜孔径よりも十分に小さい成分は膜細孔内を通過する際に一部が細孔

の壁面に付着・吸着し蓄積することでファウリングを発生させる（図 1-3 (c)）。またコロイ

ド成分や溶解性成分が膜表面に蓄積した場合、ケーキ層の形成と区別してゲル層と称する

場合がある [11]。実際の MBR においては、図 1-3 に示した異なる形態のファウリングが同

 

 

図 1-2  膜分離活性汚泥法（MBR）による下水処理のフロー 
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時に進行する。 

 膜ファウリングは可逆性という点から分類することもできる。Chang ら[12]は逆圧洗浄や

クロスフロー流条件下などの物理的な洗浄で解消できる膜ファウリングを可逆的膜ファウ

リング、物理洗浄では解消されず薬品洗浄で解消される膜ファウリングを不可逆的膜ファ

ウリングと定義している。膜表面に形成されるケーキ層による膜ファウリングは主に可逆

的膜ファウリングに分類され、完全閉塞や標準閉塞などの膜細孔入り口および内部で発生

する膜ファウリングは不可逆的膜ファウリングに分類される。しかし、ケーキ層またはゲ

ル層を形成する膜ファウリングであっても、必ずしも物理洗浄により除去されるとは限ら

ないため、図 1-3 に示した膜ファウリングの形態と可逆・不可逆的な膜ファウリングを完

全には結びつけることができない。本論文においては、木村ら[13]の定義を適用し、スポ

ンジによる膜表面のふき取りや加圧水の吹き付けで解消可能な膜ファウリングを可逆的膜

ファウリング、解消できない膜ファウリングを不可逆的膜ファウリングとした。 

 

1.3.2 膜ファウリングの段階的進行 

 定流量ろ過においては、限界フラックスという考え方ある。限界フラックスよりも高い

フラックスでは膜ファウリングが進行するが、限界フラックスよりも低いフラックスでは

膜ファウリングの進行が認められないとされている。しかしながら、MBR においては、限

界フラックスよりも低い膜透過水フラックスで運転した場合でも徐々に膜ファウリングが

進行する。また長期間連続運転した場合、安定していた膜間差圧（TMP）がある時点で急

激に上昇し始める現象（TMP jump と呼ばれる）が観察される [14,15]。Ognier ら[15]はこれ

を局所限界フラックスの概念により説明している（図 1-4）。この概念では、ろ過の継続に

伴い膜細孔の閉塞や細孔内吸着が進行していき、ろ過に利用できる細孔数が減少する（図

1-4 First period）。一方で、膜透過水フラックスは一定であるため、一細孔あたりのフラッ

クス（局所フラックス）が増加する。局所フラックスが限界フラックスを上回った場合に

 

図 1-3 膜ファウリングの模式図 

(a) ケーキ形成, (b) 完全閉塞, (c) 標準閉塞 
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膜面に汚泥が急速に堆積し、ろ過抵抗が急激に上昇する（図 1-4 Second period）。また局

所フラックスの上昇は不可逆的ファウリングに起因するため、膜の物理洗浄後にろ過を再

開すると短期間で再び TMP jump が発生することが報告されている。 

 

1.3.3 膜ファウリングの進行に影響を及ぼす因子 

 MBR における膜ファウリング進行に影響を及ぼす因子についてはこれまでに多くの研究

が行われてきた。Le-Clechら[10]は膜特性、運転条件、槽内水質の 3つの因子が膜ファウリ

ングの進行に影響を及ぼすと述べている。膜ファウリングの進行に影響を及ぼす因子の関

係を図 1-5に示す。膜特性と MBR槽内活性汚泥の性状は膜ファウリングの進行に直接的な

影響を及ぼす。一方で運転条件については、ろ過方法、曝気風量、膜透過水フラックス、

洗浄方法などが膜ファウリングの進行に直接的な影響を及ぼす。原水水質、水理学的滞留

 

図 1-4 局所フラックスの概念図（Ognierら[15]より引用） 

 

図 1-5 膜ファウリングの進行に影響を及ぼす因子 

 

 

膜ファウリング

膜 槽内水質 運転条件

原水水質

HRT, SRT

膜透過水フラックス

水温, pH, TOC

材質, 細孔径
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時間（HRT）ならびに汚泥滞留時間（SRT）などは活性汚泥の性状に影響を及ぼし、間接

的に膜ファウリングの進行に影響を及ぼす因子であると考えられる。 

 

1.3.3 膜ファウリングの原因となる槽内成分 

1.3.3.1 MLSS 

MBR が開発された当初から膜ファウリングの主原因は反応槽内に高濃度で保持した

MLSS であると考えられていた[10,16]。SS 成分は膜面に付着してケーキ層を形成し、圧密

化することで大きな抵抗を発生させる。一方で、膜洗浄のエアレーション強度を適切に設

定することで、MLSS は膜ファウリングの主原因とはならないことが報告されている[11]。 

 

1.3.3.2 汚泥上澄み液中成分 

MBR における膜ファウリングの発生には、生物反応槽内に保持する活性汚泥が放出する

代謝産物が重大な寄与をすることについて幅広い合意がある[4]。代謝産物は汚泥懸濁液の

上澄み液に含まれ、主に多糖類とタンパク質から構成されるが、脂質や核酸、フミン質等

も重要な構成要素となっている。この中でも、糖およびタンパク質は膜ファウリングの発

生に強く関与する成分として着目されてきた[4]。Rosenberger ら[16]は汚泥上澄み液中の全

糖濃度と汚泥懸濁液が発生させる膜ろ過抵抗との間に相関があることを報告している。一

方で、糖濃度よりもタンパク質濃度の方が膜ファウリングとの関連性が認められたという

報告もある[17]。しかしながら、糖およびタンパク質濃度と膜ファウリングの進行には相

関が認められないという報告もある。研究者間で一貫した結果が得られない原因の一つに、

糖およびタンパク質の定量方法の問題点が挙げられる。MBR 膜ファウリング研究において

はフェノール硫酸法[18]や Lowry 法[19]などの比色法を用いて糖およびタンパク質濃度が測

定されている。Le と Stucky[20,21]は、比色法を用いた定量法は下水中のフミン質等の阻害

を受けるため、濃度の過大評価や過小評価が起こることを報告している。また原因の二つ

目として、全糖または全タンパク質が膜ファウリングの発生に強く関与するとは限らない

[22]ことが挙げられる。木村ら[23]は、MBR 汚泥上澄み液中の特定の多糖類が高い膜ファ

ウリング発生ポテンシャルを有していたことを報告している。さらに木村ら[24]は、グラ

ム陰性菌外膜の構成成分であるリポ多糖（Lipopolysaccharides; LPS）が MBR における膜フ

ァウリング発生の主原因物質となる可能性も示唆している。また三好ら[25]は、

Pseudomonas 属の外膜に由来する特定のタンパク質が膜ファウリングの発生に強く関与す

る可能性があることを報告している。比色法により包括的に定量した糖およびタンパク質

濃度と膜ファウリングの関係については、検討の余地があると考えられる。 

汚泥上澄み液中有機物のサイズも膜ファウリングの発生に影響を及ぼす重要な要因であ

ると考えられている[26–28]。汚泥上澄み液にはコロイド成分と溶解性成分が含まれ、この

両者が膜ファウリングの発生に関与する[28]。Bouhabila ら[29]は汚泥懸濁液が発生させる

ろ過抵抗の 50%はコロイド成分が発現させ、26％は溶解性成分が発現させていたことを報
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告している。一方で、Pan ら[30]はコロイド成分に起因するろ過抵抗は 25%で、溶解性成分

がろ過抵抗の75%を発現させたことを報告している。また、Christensenら[28]はコロイド成

分が膜表面に形成する層により、溶解性成分に起因する不可逆的ファウリングの進行が抑

制されることを報告している。 

溶解性成分については、液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-OCD）によるサイ

ズ分画に基づいた検討も行われている[4,31,32]。LC-OCD では溶存有機炭素（DOC）を分

子量の大きい順にバイオポリマー、フミン質、ビルディングブロック、低分子量物質に分

画・定量することが可能である[33]。バイオポリマーは分子量 10,000 Da 以上の高分子量成

分として定義され、親水性の多糖類ならびにタンパク質により構成される[33]。河川水お

よび下水の二次処理水を用いた膜ろ過においては、バイオポリマー濃度と膜ファウリング

進行度の間に極めて高い相関が認められたことが報告されている[34,35]。また、Zhang ら

[36]はバイオポリマーの特性が水源ごとに異なり、膜ファウリング発生ポテンシャルに影

響を及ぼすことを報告している。MBR の膜ファウリングにおいてもバイオポリマーの重要

性は指摘されている[4,37]が、実下水を処理する MBR におけるバイオポリマー濃度と特性

の変化についてはこれまでに十分な検討例がない。 

 

1.4  汚泥ろ過性と膜ファウリング 

1.4.1 MBR における汚泥ろ過性の変動 

 MBR を用いた下水処理の実際では、活性汚泥のろ過性（膜ファウリングの起こりやすさ）

が変化する[5,6,38–46]。定流量ろ過を行う MBR において連続運転の最中に汚泥ろ過性が低

下した場合、急激な TMP の上昇が発生することが報告されている[46]。汚泥ろ過性が低下

した場合には、膜の洗浄頻度を増加させる、膜洗浄用曝気風量を増加させる、膜透過水フ

ラックスを下げるなど、運転条件の調整により膜ファウリングの進行を抑制する必要があ

る[5,46]。また、凝集剤や粉末活性炭を添加して汚泥ろ過性を向上させる検討も行われてい

る[47–50]。 

  

1.4.2 汚泥ろ過性に影響を及ぼす成分 

 1.3.3.2 で述べた活性汚泥が放出する代謝産物で構成される汚泥上澄み液は、汚泥ろ過性

に強い影響を及ぼすと考えられている[16,38,49,51]。また、MBR 槽内水温が高い夏期と比

較して、槽内水温が低下する冬期に汚泥ろ過性が低下したという報告が多数ある

[5,38,39,52]。このことは、低水温下で汚泥上澄み液中の有機物濃度が増加することと関連

付けられている[53]。一方で、汚泥上澄み液中有機物の特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響に

ついては十分な知見が得られていないと言える。 

 

1.4.3 汚泥ろ過性の評価手法 
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1.3.2において述べたように、MBRの連続運転では汚泥ろ過性が低下しない場合でも不可

逆的ファウリングの蓄積により TMPが急激に上昇することがある。この場合、膜を薬品洗

浄することで不可逆的ファウリングを解消する必要がある[43,46]。MBR における膜ファウ

リングを効果的に制御するためには、TMP 上昇の原因に応じた適切な対処をすることが重

要である[44,46]。しかしながら、TMP の挙動から可逆的ファウリングと不可逆的ファウリ

ングのどちらが TMP上昇の原因となっているのかを判別することは困難である。したがっ

て、MBR の運転管理においては汚泥ろ過性を把握する必要がある[44,46]。 

MBR における汚泥ろ過性の評価手法は、膜ろ過装置を用いた回分ろ過試験とろ紙を用い

る手法に大別される。Rosenberger ら[16]はクロスフローろ過セルを用いて定圧条件下で

MBR から採取した汚泥をろ過し、汚泥ろ過性の評価を行っている。また、全量ろ過セルを

用いた回分ろ過試験による汚泥ろ過性の評価も検討されている [17]。より精巧な膜ろ過装

置を用いた回分ろ過試験としては、DFCm (Delft Filtration Characterization Method)が提案され

ており、ヨーロッパ各国の MBR 実稼働施設において検討がなされている[14]。この手法で

はMBR槽外に汚泥を搬出してクロスフロー条件下でチューブラー膜を用いて定流量ろ過を

行い、膜面積当たりの膜透過水量が一定の値に達した時点の膜ろ過抵抗値から汚泥ろ過性

を評価する。その他には MBR 槽内にろ過セルを浸漬させて膜ろ過を行う VFM (VITO 

Fouling Measurement)[54,55]と BFM (Berlin Filtration Method)[46]が提案されている。前者に

おいては定圧ろ過、後者においては定流量ろ過によりクリティカルフラックス測定が行わ

れる。 

ろ紙を用いる汚泥ろ過性評価手法としては、5C ろ紙を折りたたんで用いるろ紙ろ過試験

[44,56]、CST(Capillary suction time)測定[57]、SFI (Sludge filtration index)[44]などが提案され

ている。いずれも膜ろ過装置を用いた回分ろ過試験と比較して簡便な手法であるという特

長が挙げられる。 

上述のようにMBR汚泥ろ過性の評価については様々な手法が提案されているが、定まっ

た手法はない[38,44]。膜ろ過装置を用いた回分ろ過試験はろ紙を用いる手法と比較してよ

り高精度な汚泥ろ過性の評価が可能である。しかし、装置の取り扱いに専門的な知識およ

び技術を要すること、測定に時間がかかることなどから、MBR 実稼働施設における実用的

な汚泥ろ過性評価手法とはなりえないとされている[44]。MBR 実稼働施設への導入が容易

な、簡便な汚泥ろ過性評価手法の検討が必要である。 

膜ろ過装置を用いた回分ろ過試験以外の汚泥ろ過性評価手法としては CST 測定が有力視

されている[57]。CST 測定においては小型の装置と所定のろ紙（図 1-4）を用い、少量の汚

泥（約 10 mL）に含まれる水分がろ紙の一定面積を満たすまでの時間を測定する。CST は

測定が簡便かつ迅速であること、従来の活性汚泥法において汚泥脱水性の指標として用い

られてきたことなどから、実際の下水処理場に導入するのは比較的容易であると言える。

MBR において CST 測定を行った先行研究では、CST とクリティカルフラックスとの間に

相関があること[43,58]、MBR 膜ファウリングの原因物質と考えられている微生物代謝産物
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（Soluble microbial products: SMP）ならびにコロイド成分と CST との間に相関があることな

どが報告されている[30,59]。 

 

1.5  本研究の目的 

 これまで述べてきたように、MBR を用いた下水処理の実際では汚泥ろ過性が変動し、膜

ファウリングの進行に影響を及ぼす。MBR の処理コストを低減するためには、汚泥ろ過性

が低い場合でも膜ファウリングを効果的かつ効率的に制御する必要がある。MBR 汚泥懸濁

液の上澄み液中有機物は、汚泥ろ過性の変化とMBRにおける膜ファウリングの発生に強く

関与することが確実視されている。一方で、汚泥上澄み液中有機物どのような特性が汚泥

ろ過性に影響を及ぼすのかについては、これまでに十分な検討が行われていない。汚泥ろ

過性に影響を及ぼす成分のMBR槽内での消長および特性を明らかにできれば、真に効果的

かつ効率的な膜ファウリング制御手法の開発や最適な運転条件の選定が可能となることが

期待される。また汚泥ろ過性に影響を及ぼす成分の消長には、槽内水温の変化が関与して

いると考えられる。しかしながら、実下水を処理するMBRで得た実験結果を制御条件下で

の実験により相互補完的に検討した例はほとんど存在しない。このように、汚泥ろ過性に

影響を及ぼす成分の消長と特性については、検討の余地が残されている。また、汚泥ろ過

性の評価手法についてもMBRの長期運転における膜ファウリングの発生と照合させた検討

は十分に行われていない。 

 本研究ではMBR汚泥上澄み液中有機物濃度と特性の変化に着目し、どのような成分の消

長および特性が汚泥ろ過性に影響を及ぼすのかを明らかにすることを目的とした。実都市

下水を処理するパイロットスケールMBRを長期間運転し、汚泥ろ過性の評価と汚泥上澄み

液中有機物の分析を高頻度で実施した。汚泥ろ過性の評価においては、CST 測定の有用性

と改良についても検討した。パイロットスケール実験の結果を踏まえ、実験室内における

ベンチスケール実験により、槽内水温の差異が汚泥上澄み液中有機物の特性に及ぼす影響

についても検討した。また、パイロットスケールMBRからバイオポリマーを選択的に回収

し、バイオポリマーの特性を直接的に分析した。以下に本研究における主な検討項目を示

す。 

 

 汚泥ろ過性の評価に基づいた可逆的ファウリングと不可逆的ファウリングの判別 

 膜を用いた回分ろ過試験と CST 測定の比較 

 汚泥上澄み液中のコロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響の検討 

 バイオポリマーの濃度と特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響の検討 

 バイオポリマーの物理化学特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響の検討 

 MBR から選択的に回収したバイオポリマーの特性分析  
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1.6  本論文の構成と概要 

 本論文は第 1章「序論」、第 2章「実験方法」、第 3 章「パイロットスケール MBRにおけ

る汚泥ろ過性の高頻度モニタリングに基づく膜ファウリングの判別」、第 4章「改良CST測

定による都市下水処理パイロットスケール MBR の汚泥馴致期間における汚泥ろ過性評価」、

第 5 章「MBR 槽内バイオポリマーの濃度および特性の変化が汚泥ろ過性に影響を及ぼす影

響」、第 6 章「MBR 槽内バイオポリマーの物理化学特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響」、第 7

章「都市下水処理パイロットスケール MBR から回収・精製したバイオポリマーの特性分

析」、第 8 章「総括」によって構成されている。以下に各章の概要を示す。 

 第 1 章では、MBR の特徴と課題について要約するとともに、本研究の背景と目的を述べ

た。 

 第 2 章では、本研究で用いた実験方法を詳細に記載した。 

 第 3章では、実都市下水を処理するパイロットスケール MBRにおいて汚泥ろ過性の評価

と汚泥上澄み液中有機物濃度の測定を継続的に実施し、MBR における TMP 上昇の原因を

検討した。また、汚泥ろ過性の評価における回分ろ過試験と CST 測定の比較、CST 測定の

改良についても検討した。 

 第 4章では、実都市下水を処理するパイロットスケール MBRの汚泥馴致期間において、

第 3 章で提案した改良 CST 測定の有用性を検証した。また、汚泥ろ過性の低下を引き起こ

したコロイド成分の特性と膜ファウリングへの寄与についても検討した。 

 第 5章では、実都市下水を処理するパイロットスケール MBRを約 3年間連続運転し、バ

イオポリマーの濃度と特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討した。LC-OCD を用い

て汚泥上澄み液中バイオポリマー濃度を継続的測定するとともに、フーリエ変換赤外分光

法により汚泥溶解性成分の特性を分析した。またベンチスケールMBR実験により、槽内水

温が汚泥ろ過性とバイオポリマー濃度の変化に及ぼす影響を別途検討した。 

 第 6章では、人工下水を処理する 2 台のベンチスケール MBRを異なる槽内水温で並列運

転し、バイオポリマーの物理化学特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討した。バイオポリ

マーの分子量分布と汚泥ろ過性の関係について検討するとともに、バイオポリマーの単糖

組成ならびにアミノ酸組成についても調査した。 

 第 7章では、実都市下水を処理するパイロットスケール MBR汚泥懸濁液から選択的に回

収した精製バイオポリマーの特性を分析した。MBR 槽内におけるバイオポリマーの膜ファ

ウリング発生ポテンシャルを評価するとともに、精製バイオポリマーとモデル物質の物理

化学特性を比較した。 

 第 8章では本研究で得られた MBR汚泥ろ過性に影響を及ぼす成分の消長および特性に関

する知見を総括し、MBR における効率的かつ効果的な膜ファウリング制御に向けた提案を

行った。また、今後の検討課題についても指摘した。  
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第 2 章  

 

実験方法 

 

 

 

2.1 パイロットスケール MBR 装置および運転条件 

本研究で用いたパイロットスケール MBR 装置（有効体積 450 L）の模式図を図 2-1 に示

す。本研究では、仕切り板挿入型 MBR（Baffled membrane bioreactor; BMBR[1]を用いた。

BMBR では、槽内水位を制御することにより単一槽内で硝化・脱窒を行うことが可能であ

る。BMBR では仕切り板の内側に曝気装置と膜モジュールが設置されており、以下の①か

ら⑤のサイクルで運転が行われる[2]。 

 

① 流入原水が供給されない状態において、膜ろ過により槽内水位が低下する。 

② 水位が仕切り板よりも低くなると、仕切り板内側は曝気により好気状態となるのに対

し、仕切り板外側は無酸素状態となる。仕切り板内側では硝化細菌によりアンモニア

態窒素が硝酸態窒素へと硝化される。 

③ 槽内の水位が設定した最低水位に達すると、仕切り板外側に流入原水の供給が始まる。

仕切り板外側では流入原水中有機物を利用して脱窒菌による脱窒反応が進む。膜ろ過

流量よりも原水供給流量を大きく設定することで、槽内の水位が上昇する。 

④ 槽内水位が仕切り板上端を超えることで、仕切り板内側で生じた硝酸態窒素が仕切り

板外側に流れ込む。 

⑤ 槽内水位が設定した最高水位に達すると流入原水の供給が止まる。 

 

一連のサイクルが繰り返されることで、単一生物反応槽内における硝化・脱窒反応の進行

が可能となる。 

 パイロットスケール MBR装置は札幌市創成川水再生プラザに設置した。本論文の第 3章、
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第 5章および第 7章では、同処理場の最初沈殿池流入水を目幅 1 mmの自動スクリーンによ

り夾雑物を除去した後、MBR 流入原水とした。本論文の第 4 章のみ、同処理場の最初沈殿

池流出水を MBR 流入原水とした。 

本論文の第 3章、第 5章および第 7章では、HRT6.2時間、SRT30日の条件下で 90日間連

続運転を行い、槽内汚泥を馴致した。有機物およびアンモニアの除去性能が十分であるこ

とを確認した後、実験を開始した。MBR には膜面積 0.68 m2 の PVDF 平膜（東レ製、公称

孔径 0.1 m）を 8 枚装着し、総膜面積を 5.44 m2としてろ過を行った。膜透過水フラックス

（0.34 m/d）、HRT（6.2 時間）、SRT（30 日）は機械トラブルと流入原水供給停止期間を除

き、実験期間を通して一定とした。運転と停止を繰り返す間欠ろ過（15 分ろ過、1 分停止）

を行い、逆洗工程は含まなかった。槽内への DO 供給と膜面への汚泥堆積防止を目的とし

て、膜モジュール下部から 7200 L/h の常時曝気を行った。 

MBR における膜ファウリングの進行は、膜間差圧（TMP）を測定することで評価した。

TMP は水温補正を行ったものを用いた。 

TMP が 25 kPa を超えた際に反応槽からすべての膜を引き上げ、加圧水の吹き付けによる

物理洗浄を実施した。物理洗浄による膜透水性能回復が十分ではないと判断した場合、物

理洗浄後に薬液への浸漬洗浄を実施した。薬品洗浄は 2 日間行い、1 日目はシュウ酸溶液

（1000 ppm, pH3）への浸漬、2 日目は次亜塩素酸ナトリウム溶液（1000 ppm, pH10）への浸

漬を行った。 

 

2.2 ベンチスケール MBR 装置および運転条件 

 本研究で用いたベンチスケールMBR装置（有効体積 7.5 L）の外観写真を図 2-2に示す。

本研究では好気槽のみをもつ単一槽型のMBRを用いた。恒温装置を用いて生物反応槽の外

周に設置したジャケット内に一定温度の水を循環させ、槽内水温を制御した。 

 

図 2-1 パイロットスケール MBR 装置の概要 
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 本論文の第 5章では、札幌市創成川水再生プラザにベンチスケール MBR装置を 1 台設置

し連続運転を行った。本論文の第 6章では、実験室内にベンチスケール MBR 装置を 2台設

置し、人工下水を原水とする並列運転を行った。実験では公称孔径 0.1 m の PVDF 製の平

膜（Toray, Japan）を用いた。各実験の詳細な運転条件については、第 5 章および第 6 章に

それぞれ記載する。 

 

2.3 分析方法 

2.3.1 MLSS、MLVSS 濃度 

 Standard method[3]に従い測定した。MBR 槽内汚泥懸濁液 40 mL を採取し、遠心分離機

（himac CR 21E, Hitachi-koki, Japan）を用いて遠心分離（5000 rpm, 10 分）後に上澄み液を

捨て、元の体積と等容量となるように蒸留水を加えて混合する。混合後に再び同じ条件で

遠心分離し、上澄みを捨てる。あらかじめ 105℃でよく乾燥させ冷却後に重量を測定した

磁皿に、遠心分離後の沈殿物を取り出す。取り出した沈殿物を 105℃で 20 時間以上乾燥さ

せ、冷却後に重量を測定した。乾燥後の重量から磁皿の重量を引き、濃度換算を行うこと

で MLSS濃度を算出した。MLSS測定後のサンプルを 550℃の電気炉で 1時間以上加熱し、

冷却後の重量を測定した。105℃乾燥後の重量と 550℃加熱後の重量の差から MLVSS 濃度

を算出した。 

 

2.3.2 pH 

 pH 計（DKK-TOA, HM-20P, Japan）を用いて測定した。 

 

2.3.3 酸化還元電位（ORP） 

 ORP 計（DKK-TOA, RM-20P, Japan）を用いて測定した。 

 

図 2-2 ベンチスケール MBR 装置の外観 
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2.3.4 電気伝導度 

 電気伝導度計（HORIBA, DS-12, Japan または DKK-TOA, CM-31P, Japan）を用いて測定し

た。 

 

2.3.5 全有機炭素（TOC）および溶存有機炭素（DOC）、全窒素（TN）濃度 

 TOC計（TOC-VCSHおよび TOC-LCSN, Shimadzu, Japan）を用いて測定した。懸濁成分を

伴うサンプルは 3 分間の超音波破砕処理後に分析した。T-N 濃度についても TOC 計を用い

て測定した。 

 

2.3.6 糖濃度 

 グルコースを標準物質として、フェノール硫酸法[4]により糖濃度を測定した。測定手順

を以下に示す。 

 

測定手順 

1. 試料 1 mL を 15 mL の試験管にとり、超純水を 2 mL 加える（同一試料について試験管

を 3 本ずつ用意する）。 

2. 5％フェノールを 1 mL 加える。 

3. 硫酸（95％濃硫酸）をオートビュレットで 5 mL 加え、直後に 3 秒間の強撹拌を行う。 

4. すべての試験管に硫酸を加えた後、100℃のお湯に入れて 5 分間加熱する 

5. お湯から取り出してから 30 分以降に吸光度（490 nm）を測定する。 

6. 同一試料の 3本のうち、異常値があれば除外して平均値を求める検量線から糖濃度を算

出する。 

検量線 

1. グルコース濃度が 0、5、10、25、50 mg/L となるように標準溶液を調整する。 

2. 作成した標準溶液を「測定手順」に従って測定する（標準溶液も各濃度で3本ずつ測定

する）。 

 

2.3.7 タンパク質濃度 

 ウシ血清アルブミン（BSA）を標準物質とした Lowry 法[5]によりタンパク質濃度を測定

した。測定手順を以下に示す。 

 

測定手順 

1. 試料 0.6 mL を試験管にとり、C 試薬を 3 mL 加えて 10 分以上放置する（同一試料につ

いて試験管を 3 本ずつ用意する）。 

2. フォーリン-チオカルト試薬（Folin & Ciocalte’s phenol reagent, Sigma-Aldrich, USA）を超
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純水で 2 倍希釈したものを 0.3 mL 加え、直後に 3 秒間の強撹拌を行う。 

3. 2 時間以上静置し、吸光度（750 nm）を測定する。 

4. 同一試料の 3本のうち、異常値があれば除外して平均値を求める検量線からタンパク質

濃度を算出する。 

 

検量線 

1. タンパク質濃度が 0、5、10、25、50 mg/L となるように標準溶液を調整する。 

2. 作成した標準溶液を「測定手順」に従って測定する（標準溶液も各濃度で 3 本ずつ測

定する）。 

 

試薬の調整 

①A 試薬 

 水酸化ナトリウム（NaOH）4.0 g を 1000 mL メスフラスコに入れ、超純水を約 500 mL 加

える。NaOH が溶解した後、炭酸ナトリウム（Na2CO3）を 20 g 加え、溶解後にメスアップ

する。 

②B 試薬 

 酒石酸ナトリウム 0.250 g を 25 mL メスフラスコに入れ、超純水を約 20 mL 加え、完全に

溶解させる。硫酸銅 5 水和物 0.125 g を加え溶解させた後、25 mL までメスアップする。 

③Ｃ試薬 

 A 試薬と B 試薬を体積比で 50：1 となるように混合する。 

 

2.3.8 単糖組成 

 測定試料は凍結乾燥により濃縮した後、超純水を用いて 2.5 mg/mL となるよう可溶化し

た。可溶化したうち 10 L を加水分解し、ラベル化処理を行った。UPLC（ACQUTTY 

UPLC H-Class, Waters）に接続した蛍光検出器を用いて単糖濃度を測定した。0.7 mL/min の

流速でカラム（ACQUITY UPLC BEH C18-1.7 mm）に通液した。カラムの温度は 50℃に設

定した。 

 

2.3.9 アミノ酸組成 

 日立用ニンヒドリン発色溶液を用いて測定した。測定試料は凍結乾燥により濃縮した後、

塩酸を用いて 110℃で 24 時間の加水分解処理を行った。その後、日立用ニンヒドリン発色

溶液を用いた誘導体化処理を行い、アミノ酸分析装置（Amino Acid Analyzer L-8900, 日立ハ

イテクノロジーズ製）を用いた分析に供した。 

 

2.3.10 リポ多糖（LPS）濃度 

 簡易型エンドトキシン測定システム（Endosafe®-PTS™, Charles River Laboratories, USA）
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を用いて測定したエンドトキシン活性（EU/ｍL）を LPS 濃度の指標とした。測定手順を以

下に示す。 

 

測定手順 

1. 試料 3-20 mL を 5 mL 滅菌済みバイアルにとり、注射用蒸留水（OTSUKA DISTILLED 

WATER, Japan）を用いて濃度が 0.1-10 EU/mL となるよう 500-50000 倍希釈する。 

2. PTS カートリッジ（Charles River Laboratories, USA）に 25 L ずつ希釈した試料を滴下

して測定する。（PTS カートリッジは 1 試料につき 1 枚使用） 

3. CV が 0-25%、添加回収率が 50-200％であることを確認して測定値を採用する。  

なお、測定にはバイオクリーンチップ（Wako Pure Chemical Industries, Japan）を使用した。 

 

2.3.11 分子量分布測定 

 液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-OCD）（Model 8, DOC-LABOR Dr. Huber, 

Germany）を用いて測定した。分離カラムは HW-50s（Tosoh, Japan）単独カラム（Method 

A とする）[6]または HW-50sと HW-65s（Tosoh, Japan）の連結カラム（Method B とする）

[7]を用いた。第 4 章、5 章および 6 章では Method B を用いた。第 7 章では Method A と

Method B を用いた。Method B では分子量の基準物質としてプルランを用い、保持時間に対

応した見かけの分子量を算出した[7]。移動相にはリン酸緩衝液（pH7）を用い、1 mL/min

の流速でカラムに通水した。懸濁成分含む試料は孔径 0.45 mの PTFE 製メンブレンフィ

ルターでろ過し、透過水を測定に供した。また、測定試料の DOC が 5.0 mg/L 以下となる

よう超純水を用いて希釈した。 

 

2.3.12 バイオポリマー濃度 

 液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-OCD）（Model 8, DOC-LABOR Dr. Huber, 

Germany）を用いて測定した。分離カラムは HW-50s と HW-65s（Tosoh, Japan）の連結カラ

ムを用いた[7]。保持時間 56 分から 90 分までに検出されるピークをバイオポリマーとし、

ピーク面積から濃度を計算した。懸濁成分を含む試料は孔径 0.45 m の PTFE 製メンブレ

ンフィルターでろ過し、透過水を測定に供した。また、測定試料の DOC は 5.0 mg/L 以下

となるよう超純水を用いて希釈した。 

 

2.3.13 硝酸性窒素、亜硝酸性窒素、アンモニア性窒素濃度 

 イオンクロマトグラフィー（ICS-90, DIONEX, USA）を用いて測定した。MBR 処理水は

そのまま測定に供した。MBR 処理水以外の試料は前処理として膜孔径 0.45 mの MCE 膜

でろ過し、透過水を測定に供した。 
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2.3.14 無機物濃度 

 ICP 発光分光分析装置（ICPE-9000, Shimadzu, Japan）を用いて測定した。懸濁成分を含

む試料については DOC 測定の場合と同様の前処理を行った。分析を行った無機物は Na, K, 

Ca, Mn, Mg, Fe, Al, P, Si の 9 成分である。 

 

2.3.15  FTIR スペクトル 

 フーリエ変換赤外分光計を用いて分析した。第 4 章、5 章および 7 章では FTIR-8400S

（Shimadzu, Japan）を用い、KBr（臭化カリウム）錠剤法により測定した。試料を 0.5％含

む KBrペレットを作成し、解像度 4 cm-1で測定した。第 6 章では IRAffinity-1S（Shimadzu, 

Japan）を用い、解像度 4 cm-1で全反射吸収法（ATR 法）により測定した。 

 

2.3.16 ゼータ電位 

 動的光散乱（DLS）を利用したゼータ電位測定システム（ELSZ-2000ZS, Otsuka 

Electronics, Japan）を用いて測定した。 

 

2.4 汚泥溶解性成分の採取 

 汚泥懸濁液を遠心分離機（CT6E, Hitachi-koki, Japan）を用いて遠心分離（3000 g, 5 分）

し、上澄み液を孔径 0.45 m の膜でろ過した際の透過水に含まれる成分を汚泥溶解性成分

とした。第 3 章から第 5 章までの実験では混合セルロースエステル（MCE）膜（Advantec, 

Tokyo, Japan）を用いた。第 6 章および第 7 章の実験では、PTFE 膜（Advantec, Tokyo, 

Japan）を用いた。 

 

2.5 回分ろ過試験 

 本研究では加圧型全量ろ過セル（Advantec, Tokyo, Japan）を用いた回分ろ過試験により

MBR の汚泥ろ過性と各種懸濁液の膜ファウリング発生ポテンシャルを評価した。使用した

回分ろ過装置の装置構成を図 2-3 に示す。膜透過水量を電子天秤により測定し、Darcy の

式を用いて膜ろ過抵抗値を算出した。 

R = 
∆P

J ∙ μ
                                                                                                                                   (1) 
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ここで、R は膜ろ過抵抗値(m-1)、Jは膜透過水フラックス(m3/m2/s)、ΔPは TMP (Pa)、μは膜

透過水の粘性係数(Pa･s)である。全ろ過抵抗 R は以下の式に分けられる。 

R = Rm + Rf                                                                                                                (2) 

ここで、Rmは膜自体のろ過抵抗値(m-1)、Rfは試料が発生させたろ過抵抗値(m-1)を示す。本

研究では Rfを指標として各試料水が発生させた膜ろ過抵抗を評価した。 

 各実験において回分ろ過試験の条件が異なるため、以下に測定条件をそれぞれ示す。 

 

[汚泥ろ過性の評価] 

 MBR 汚泥懸濁液が発生させた膜ろ過抵抗値に基づき、汚泥ろ過性を評価した。すべての

回分ろ過試験において未使用の新膜を使用した。第 3 章および 5 章におけるパイロットス

ケール MBR の汚泥ろ過性評価では、撹拌子付き全量ろ過セル（UHP76-K, Advantec, Tokyo, 

Japan）内に 300 mL の汚泥懸濁液を満たし、加圧空気による一定圧力下（15 kPa）で撹拌

（300 rpm）を伴うろ過を行った。有効膜面積は 37.4 cm2である。ろ過時間 30 分における

膜透過水フラックスから膜ろ過抵抗値を算出し、汚泥ろ過性の指標とした。30 分のろ過を

継続できなかった場合は、膜透過水量が 150 mL に達した点における膜透過水フラックス

から膜ろ過抵抗値を算出した。 

 第 5 章および 6 章におけるベンチスケール MBR の汚泥ろ過性評価では、拌子付き全量

ろ過セル（UHP43-K, Advantec, Tokyo, Japan）内に 50 mL の汚泥懸濁液を満たし、加圧空気

または加圧窒素による一定圧力下（15 kPa）で撹拌（300 rpm）を伴うろ過を行った。有効

膜面積は 10.4 cm2である。第 5 章ではろ過時間 30 分における膜透過水フラックスから膜ろ

過抵抗値を算出した。第 6 章では膜透過水量が 15 mL に達した時点の膜透過水フラックス

から膜ろ過抵抗値を算出した。また、第 6 章では汚泥懸濁液と同条件で汚泥上澄み液の回

分ろ過試験を実施した。 

 

 

図 2-3 回分ろ過装置の構成（汚泥ろ過性の評価時にはリザーバーなし） 

 

300 rpm

5.0 g
攪拌装置

電子天秤

圧縮空気 リザーバー
タンク
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[各種試料水の膜ファウリング発生ポテンシャルの評価] 

 第 7 章では各種溶存有機物（DOM）を含む試料水が発生させた膜ろ過抵抗値に基づき、

膜ファウリング発生ポテンシャルを評価した。撹拌子付き全量ろ過セル（UHP13-K, 

Advantec, Tokyo, Japan）内に 10 mL の試料水を満たし、加圧窒素による一定圧力下（15 

kPa）で撹拌（300 rpm）を伴うろ過を行った。試料水をリザーバータンクから供給するこ

とで、全量ろ過セル内の試料水体積を一定に保った。有効膜面積は 3.5 cm2である。ろ過時

間 120 分における膜透過水フラックスから膜ろ過抵抗値を算出した。 

 

2.6 CST 測定 

 CST 測定装置（Model 304B, Triton, UK）および CST 測定用のろ紙（Triton, UK）を用い

て測定した[3]。迅速ろ過漏斗に MBR 汚泥懸濁液を約 10 mL 投入した。 

コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響を評価するため、以下の改良 CST 測定を実施し

た。測定手順を以下に示す。 

 

測定手順 

1. MBR 汚泥懸濁液を遠心分離機（CT6E, Hitachi-Koki, Japan）を用いて遠心分離（3000 g, 

5 分）した後、上澄み液を除去する。 

2. 除去した上澄み液と等量のパイロットスケール MBR 処理水を沈殿物に添加する。 

3. ボルテックスミキサーを用いて 2 分間強撹拌し、再懸濁させる。 

4. CST 測定装置および CST 測定用のろ紙を用いて汚泥懸濁液の CST を測定する（以下、

P-CST とする）。 

 

上記の前処理を実施せずに測定した通常 CST と P-CST の差をもとに、コロイド成分が汚泥

ろ過性に及ぼす影響を評価した。 

 

2.7 クリティカルフラックス測定 

 フラックスステップ法[8]を用いてクリティカルフラックスを算出した。測定には、MBR

に装着した膜と同じ膜を用いた。パイロットスケール MBR の汚泥懸濁液をベンチスケー

ル MBR（有効体積 7.5 L）に移送し、有効膜面積 0.02 m2の平板型膜エレメントを槽内に浸

漬した。膜モジュール下部から常時曝気（曝気風量：17 L/min）を行い、測定を実施し

た。膜透過水フラックスは 5.0 LMH から 2.5 LMH 間隔で増加させた。各フラックスで 15

分間の連続ろ過を行い、各フラックスの間は 5 分間ろ過を休止した。なお、各測定では同

一の膜エレメントを使用した。各測定前に膜エレメントを 0.1%次亜塩素酸ナトリウム溶液

に 24 時間浸漬し、浸漬洗浄後の膜ろ過抵値が未使用の新膜と同等であることを確認した。 



 

第 2 章 実験方法 

26 

 

 

2.8 水晶振動子マイクロバランス法（QCM 法） 

 Qsence E4 システム（Biolin Scientific, Sweden）を用いて分析した。実験で用いたのは表

面に PVDF を塗布した AT カット金メッキ水晶子センサー（QCX-999, Biolin Scientific, 

Sweden）である。センサーの基本周波数は 4.95 MHz である。センサーは超純水で表面を

洗浄した後、窒素ガスにより乾燥させて実験に用いた。流量 50 L/min で超純水を供給し

ながらセンサーの周波数変化量のゼロ点校正を行った後、同流量で試料水をセンサー表面

に供給した。測定中の温度は 20℃に保ち、センサーの周波数の変化を QSoft401 ver. 2.8.2

（Biolin Scientific, Sweden）により連続的に記録した。 

 センサー表面に吸着した物質の質量変化は、Suerbrey の式により算出される。 

∆m =-𝐶
∆f

n
                                                                                                                                   (1) 

ここで、Δmはセンサー単位面積あたりに吸着した物質の質量 （ng/cm2）、C は質量感度定

数（基本周波数 4.95 MHz では 17.7 ng/cm2/Hz）、Δfはセンサーの振動数変化量（Hz）、n は

オーバートーン次数（n=7）を示す。本研究では Δfをセンサー表面への物質の吸着量を表

す指標とした。 

 

2.9 MBR 汚泥懸濁液中バイオポリマーの回収・精製 

 MBR 汚泥懸濁液の遠心分離上澄み液（3000 g, 5 分）をさらに遠心分離（15000 rpm, 4

分）して微細な懸濁質を完全に除去した後、限外ろ過膜（分画分子量 13000 Da, 0.65 m2, ポ

リアクリルニトリル製）を用いたクロスフローろ過によりバイオポリマーを選択的に濃縮

した（濃縮倍率：4 倍）。本研究では冨永ら[9]の方法に従い、濃縮したバイオポリマーの精

製を行った。濃縮水中にはバイオポリマーよりもサイズが小さいフミン質等が残存したた

め、蒸留水を添加しながらろ過を継続することでバイオポリマーの純度向上を図った。こ

の際、バイオポリマーの回収率低下を防止するため、蒸留水のカルシウム濃度、pH、およ

び電気伝導度を MBR 汚泥懸濁液の値とほぼ等しく調整した。 
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パイロットスケール MBR における汚泥

ろ過性の高頻度モニタリングに基づく

膜ファウリングの判別 

 

 

 

3.1 はじめに 

膜分離活性汚泥法（MBR）は従来の活性汚泥法と比較して、高度な処理水質を達成でき

ること、設置面積が小さいこと、運転管理が容易であるなどの長所がある[1–3]。近年では

マイクロプラスチックや医薬品などの環境汚染物質の除去にもMBRが有効であると考えら

れており[4,5]、中国をはじめとして世界各地で導入が拡大している[3,6]。しかし、膜の目

詰まり（膜ファウリング）の発生に伴う運転管理コストの増加は依然として問題となって

いる[2,3,6]。一般的に MBR には定流量ろ過が適用されるため、膜ファウリングの進行度は

膜間差圧（Trans-membrane pressure: TMP）により表される。膜ファウリングは物理洗浄で

解消可能な可逆的ファウリングと薬品洗浄でのみ解消可能な不可逆的ファウリングに分け

られ、TMP の上昇はこれら 2 種類の膜ファウリングに起因すると考えられる[7]。MBR の

効率的な運転のためには、可逆的ファウリングと不可逆的ファウリングのどちらが TMP上

昇の原因となっているのかを区別して適切な対策をとることが重要である。 

 MBR の連続運転においては生物反応槽内活性汚泥のろ過性が変動し、膜ファウリングの

進行に影響を及ぼす。汚泥ろ過性が低い場合、膜表面への急激な汚泥の堆積（可逆的ファ

ウリング）が発生しやすくなる[8,9]。一方で汚泥ろ過性が高い場合でも、TMP の急激な上

昇（TMP jump と言われる）が発生することが知られている。汚泥ろ過性に関わらず発生す

る TMPの上昇は、膜細孔への有機物の吸着によって引き起こされる不可逆的なファウリン

グに起因すると考えられている。不可逆的ファウリングの進行により膜細孔が閉塞して有
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効膜面積が減少した結果、局所的なフラックスが限界フラックスを超過するために TMPの

急激な上昇が起こると考えられている[10,11]。TMP の急激な上昇が汚泥ろ過性の低下によ

る可逆的ファウリングに起因する場合、曝気風量や逆洗頻度の増加など運転条件の調整が

有効である[6,12]。一方で TMP の急激な上昇が不可逆的ファウリングに起因する場合、膜

の薬品洗浄が必要である[11]。可逆的ファウリングと不可逆的ファウリングを判別して適

切なファウリング対策を講じるためには、継続的な汚泥ろ過性のモニタリングが重要であ

る。Huyskens ら[13]は人工下水を処理するベンチスケール MBR において TMP 上昇の原因

を判別するための実験を実施している。一方で、実下水を処理するパイロットスケール/フ

ルスケール MBR において汚泥ろ過性の継続的な評価に基づいて TMP 上昇の原因を判別す

るための検討は十分に行われていない。 

 汚泥ろ過性を評価する場合には、用いる手法にも留意する必要がある。MBR における汚

泥ろ過性評価手法は定まっていないが[14,15]、多くの場合は全量ろ過セルまたは小型のク

ロスフローろ過装置を用いた評価が行われる[16–18]。このため、各研究で得られた汚泥ろ

過性に関する情報を直接的に比較できないという問題が生じている。また、膜ろ過装置は

高コストで運用に専門的な知識を要することから、MBR の実運転においては必ずしも有用

な汚泥ろ過性評価手法とは言えない[14]。5C ろ紙を折りたたんで用いるろ紙ろ過法は簡便

に汚泥ろ過性を評価できる方法であり現場では広く用いられているが、測定者ごとのデー

タが大きく変動するという欠点が明らかになっている[14,19]。上述した問題の解決には、

毛管吸引時間（Capillary suction time; CST）を用いた汚泥ろ過性評価が有力視されている

[9,20,21]。CST 測定は簡便で手順が標準化されている[22]ことから、現場での汚泥ろ過性評

価に適していると考えられる。しかし、CST 測定により膜ろ過装置を用いた汚泥ろ過性評

価と同等の情報を得られるのかは明らかではない。 

 本章では実都市下水を処理するパイロットスケール MBR において汚泥ろ過性の評価と

槽内水質分析を継続的に実施し、TMP 上昇の原因を区別した。汚泥ろ過性の評価は回分ろ

過試験と CST 測定により実施し、これら 2 つの手法を比較した。また、汚泥ろ過性に影響

を及ぼした成分についても検討した。 

 

 

3.2 実験方法 

3.2.1 パイロットスケール MBR の連続運転 

 札幌市の創成川水再生プラザに設置したパイロットスケール MBR（有効体積 450 L）を

600日以上連続運転した。同処理場の最初沈殿池流入水をMBRの流入原水とした。MBRに

は公称孔径 0.1 mmの PVDF 製平膜（Toray, Japan）を使用し、総膜面積 5.44 m2 のモジュー

ルを浸漬した。膜モジュールの下部から曝気風量 7.2 m3/h で常時曝気を行った。膜透過水

フラックス、汚泥滞留時間（SRT）、水理学的滞留時間（HRT）はそれぞれ 13.6 LMH（0.33 
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m3/m2/d）、30 日、6.1 時間に設定し、運転期間を通して一定にした。膜ろ過は 15 分ろ過、1

分停止の間欠ろ過を実施した。TMP が 30 kPa に達した際に全ての膜を反応槽から引き上げ、

加圧水の吹き付けとスポンジを用いた膜表面のふき取りによる物理洗浄を実施した。物理

洗浄による膜透水性の回復が十分ではないと判断した場合、物理洗浄後に薬液への浸漬洗

浄を実施した。薬品洗浄は 2日間行い、1日目はシュウ酸（1000 ppm、pH=2.0）への浸漬、

2 日目は次亜塩素酸ナトリウム（1000 ppm, pH=10）への浸漬を行った。 

 本研究に用いた MBR は仕切り板挿入型 MBR（Baffled membrane bioreactor; BMBR）[23]

であったため、汚泥懸濁液は仕切り板内側から採取した。また、汚泥ろ過性の評価と汚泥

上澄み液中有機物濃度の分析に関する概略を図 3-1 に示す。実験に先立ち、同処理場に設

置した別のパイロットスケール MBR の余剰汚泥を種汚泥とした馴致を上述した SRT およ

び HRT の条件下で 90 日間行った。 

 

3.2.2 汚泥ろ過性の評価方法 

3.2.2.1 全量ろ過セルを用いた回分ろ過試験 

加圧型の全量ろ過セル（UHP-76K, Advantec, Tokyo, Japan）を用いた回分ろ過試験により、

MBR 汚泥ろ過性の評価を行った。試験には公称孔径 0.1 m の PVDF 膜（VVLP, Millipore, 

USA）を使用した。有効膜面積は 37.4 cm2である。加圧空気を用いて一定圧力下（15 kPa）

で撹拌（300 rpm）を行いながら、300 mL の汚泥懸濁液をろ過した。電子天秤により膜透

過水量を測定し、以下の式を用いて膜ろ過抵抗値を算出した。 

R = 
∆P

J ∙ μ
                                                                                                                                   (1) 

ここで、J は膜透過水フラックス(m3/m2/s)、ΔP は TMP(Pa)、μ は膜透過水の粘性係数(Pa･s)、

R は全ろ過抵抗値(m-1)を示す。ろ過時間 30 分における膜透過水フラックスから膜ろ過抵抗

値を算出した。30 分間のろ過が困難であった場合は、膜透過水量が 150 mL を超えた時点

の膜透過水フラックスから膜ろ過抵抗値を算出した。全ろ過抵抗 R は以下の式に分けられ

 

図 3-1 サンプリングと分析の概略 
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る。 

R = Rm + Rf                                                                                                                (2) 

ここで、Rm は膜自体のろ過抵抗値(m-1)、Rf は汚泥が発生させたろ過抵抗値(m-1)を示す。本

章では Rfを汚泥ろ過性の指標とした。 

 

3.2.2.2 CST 測定 

CST 測定装置（304B CST, Triton, UK）を用いて測定した[22]。コロイド成分が汚泥ろ過

性に及ぼす影響を評価するための CST 測定を別途実施した。遠心分離により上澄み液を分

離・除去した汚泥に除去した上澄み液と等量のMBR処理水を添加した。ボルテックスミキ

サーによる再懸濁後に CST 測定を実施し、これを P-CST とした。前処理を行わない通常の

CST と P-CST を比較することで、コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響を評価した。各

CST はそれぞれ 3 回測定した。 

  

3.2.3 分析方法 

全有機炭素(TOC)および溶解性有機炭素(DOC)濃度は TOC 計(TOC-VCSH & TOC-L, 

Shimadzu, Japan)を用いて測定した。懸濁成分を含むサンプルは超音波破砕処理を 3 分間行

った後に TOC 濃度を測定した。汚泥遠心分離上澄み液(4000 rpm, 5 分)にはコロイド成分と

溶解性成分が含まれる。汚泥遠心分離上澄み液を膜孔径 0.45 µm の混合セルロースエステ

ル膜(Advantec Tokyo, Japan)でろ過し、透過水に含まれる成分を汚泥溶解性成分とした

[21,24]。糖およびタンパク質の分析にはフェノール硫酸法[25]、Lowry 法[26]を使用した。

標準試料にはグルコース、牛血清アルブミン(BSA)をそれぞれ使用した。LPS 濃度は

Endosafe®-PTSTM（Charles River Laboratories, USA）を用いて、エンドトキシン活性

（EU/mL）として測定した。MBR 流入原水中の無機物濃度は発光分光分析計（ICPE-9000, 

Shimadzu, Japan）を用いて測定した。前処理として原水遠心分離上澄み液 (4000 rpm, 5 分)

を膜孔径 0.45 µm の混合セルロースエステル膜(Advantec Tokyo, Japan)でろ過し、透過水を

測定に供した。 

 

3.3 結果と考察 

3.3.1 パイロットスケール MBR の連続運転 

 運転期間を通して処理水中の TOC濃度は 3-5 mg/Lで推移し、アンモニア性窒素は検出さ

れなかった。図 3-2 に TMP の経日変化を示す。水温は 20℃に補正して TMP を算出した。

図中の黒い矢印と白い矢印はそれぞれ膜の物理洗浄と薬品洗浄を実施したことを示してい

る。汚泥の馴致後、膜の洗浄を行わずに連続運転を開始した。運転開始から 20 日で TMP

が 30 kPa に到達したため、膜を反応槽から引き上げて薬品洗浄を実施したところ、TMP は
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4 kPa まで低下した。その後、TMP は約 80 日間 10 kPa 以下で推移した。運転時間 104 日目

から 106 日目に TMP の急激な上昇が発生した。ろ過の継続が困難となったため、膜を反応

槽から引き上げて物理洗浄を実施した。膜の物理洗浄後、TMP は 10 kPa まで低下し、以降

は約 100 日間膜の洗浄を実施しなくても安定したろ過を継続することができた。運転時間

104 日目から 106 日目の TMP の急激な上昇は、膜表面へのケーキ/ゲル層の形成による可逆

的ファウリングに起因していたと考えられる。Gurungら[27]はパイロットスケール MBRの

連続運転において TMP の急激な上昇が発注した際、膜の物理洗浄後に曝気風量を増加させ

ることで TMP の上昇を抑制できたことを報告している。本研究では運転条件の変更は行わ

なかったが、膜の物理洗浄後の TMP は 10 kPa 以下で推移した。 

 運転時間 200 日目に機械トラブルにより常時曝気が停止したことに伴い TMP が急激に上

昇したため、膜の物理洗浄を実施した。物理洗浄後も TMP が高い値を示したため、膜の薬

品洗浄を実施した。薬品洗浄後、TMP は 3 kPa まで低下した。運転 355 日目において TMP

が 30 kPa に達したため、膜の物理洗浄を実施した。物理洗浄後 TMP は 5 kPa まで低下した

が、運転再開後 40日間で再び 30 kPaに達したため、薬品洗浄を実施した。薬品洗浄後TMP

は 4 kPaまで低下し、以後は安定した運転を継続することができた。運転時間 448日目から

457 日目の間は創成川水再生プラザ最初沈殿池の工事に伴い、MBR 流入原水の供給が停止

した。パイロットスケールMBRは常時曝気のみを維持して運転を停止した。流入原水の供

給再開に伴い MBR の運転を再開したが、TMP の上昇は認められなかった。 

 

3.3.2 TMP と汚泥ろ過性の関係 

3.3.2.1 パイロットスケール MBR の長期運転における汚泥ろ過性の変化 

 図 3-3 に汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗の経日変化を示す。運

 

図 3-2 TMP の経日変化（Period 1 と Period 2 はそれぞれ運転時間 50 日目から 154

日目と運転時間 440日目から 550 日目に該当する。） 
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転期間を通して膜ろ過抵抗の値が変化していたことから、汚泥ろ過性が変動していたこと

がわかる。Period 1 と Period 2 では膜ろ過抵抗が他の期間と比べて高く、汚泥ろ過性が低下

していたことが明らかである。図 3-1と図 3-2より、運時間転 104日目から 106日目におけ

る TMPの急激な上昇は、汚泥ろ過性の低下に伴う可逆的ファウリングの発生に起因してい

たことが示唆される。 

 図 3-4 に CST の経日変化を示す。CST の値はパイロットスケール MBR の運転期間を通

して 10 秒から 70 秒まで変化した。実都市下水を処理するパイロットスケール/フルスケー

ル MBRの汚泥懸濁液は CST の値が 10 秒から 140秒であったことが報告されており[8,9,28]、

本研究においても同様の結果が得られた。図 3-3 と図 3-4 を比べると、汚泥懸濁液の回分

ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗と CST が同様の傾向を示していたことが分かる。

CST は回分ろ過試験と比べて簡便かつ迅速な測定が可能であり、より有用な汚泥ろ過性評

価手法であるといえる。Period 1 では汚泥ろ過性が低く TMP の急激な上昇が発生した。し

かし、Period 2 では再び汚泥ろ過性が低下したにもかかわらず、TMP の急激な上昇は起こ

らなかった。回分ろ過試験と CST 測定いずれについても、MBR における急激な TMP の上

 
図 3-3 汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗の経日変化 

 

 

図 3-4 CSTの経日変化 
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昇との関係が明らかとはいえなかった。 

 

3.3.2.2 コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響の変化 

 本研究では、汚泥ろ過性に対するコロイド成分の影響を P-CST 測定により別途評価した。

通常の CST と P-CST の差は、汚泥ろ過性に対するコロイド成分の影響を反映していると考

えられる。図 3-5 に通常の CST と P-CST の差の経日変化を示す。運転時間 150 日目から

440 日目をはじめ、多くの試料で通常の CST と P-CST 差は認められなかった。これは、コ

ロイド成分が汚泥ろ過性に影響を及ぼさなかったこと示唆している。一方で運転時間 80 日

目には通常の CST と P-CST の差が顕著になり、コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響が

大きかったことが示唆されている。運転時間440日目から540日目においても、通常のCST

と P-CST の差が確認された。コロイド成分が汚泥ろ過性に強い影響を及ぼすことはこれま

でにも報告されているが[29,30]、汚泥ろ過性の変化と TMP の関係は検討されていない。本

研究では、汚泥ろ過性の変化とパイロットスケール MBR における TMP の関係を検討した。 

 3.3.2.1で述べたように、図 3-3および図 3-4で示した汚泥ろ過性の低下は図 3-2に示した

TMP の挙動と直接的に関連づけることができなかった。一方で、図 3-5 に示した通常の

CST と P-CST の差は、TMP の挙動と関連づけられる可能性がある。Period 2 においては、

Period 1 とは異なり通常の CST と P-CST の差が継続的には認められなかった。可逆的ファ

ウリング（膜面へのゲル/ケーキの蓄積）の発生に伴う急激な TMP の上昇は、通常の CST

と P-CST の差が継続的かつ顕著である場合に起こる可能性がある。一方で、通常の CST と

P-CST の差が Period 2 のように変動する場合、TMP の急激な上昇は起こらない可能性があ

る。Period 1 では通常の CST と P-CST には t 検定の優位水準 95%で統計的な差異が認めら

れた（p<0.01）が、Period 2 では同優位水準で統計的な差異が認められなかった（p=0.84）。

汚泥ろ過性に対するコロイド成分の影響は、Period 1 でより顕著であったことが示唆されて

いる。 

 可逆的ファウリング起因する TMP の急激な上昇は、MBR の運転時に設定する膜透過水

 

図 3-5 通常の CSTと P-CST の差の経日変化 
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フラックスの値にも強く依存することに留意する必要がある。膜透過水フラックスを高い

値に設定した場合、TMP の急激な上昇はより容易に発生すると考えられる[9]。また、膜透

過水フラックスを低い値に設定した場合、汚泥ろ過性が低くても TMPが急激に上昇しない

安定した運転が可能であることが報告されている[27]。Wang ら[9]は CST の値が 40 秒以上

となる低い汚泥ろ過性の状況下では、膜透過水フラックスを 20 LMH よりも低い値に設定

する必要があることを示唆している。本研究で設定した膜透過水フラックス（13.6 LMH）

は限界フラックスに対して十分に低かったため、汚泥ろ過性の低下に伴う TMP の上昇が起

こらなかったと考えられる。膜透過水フラックスが 20 LMH よりも高い値に設定された場

合、Period ２でも可逆的ファウリングに起因する TMP の急激な上昇が発生した可能性があ

る。 

 

3.3.2.3 不可逆的ファウリングに起因する TMP の上昇 

 運転時間 214 日目の膜の薬品洗浄後、TMP の急激な上昇が 2 回確認された（図 3-2）。図

3-3 と図 3-4 より、この期間に発生した TMP の急激な上昇は、汚泥ろ過性の低下によるも

のではないと考えられる。薬品洗浄後には TMP の急激な上昇が起こらなかったことから、

運転時間 300 日目から 400 日目に発生した TMP の急激な上昇は、不可逆的ファウリングに

起因していたことが示唆されている。膜細孔の閉塞や細孔内吸着の進行に伴いろ過に利用

できる膜細孔の数が減少した結果、局所的なフラックスが限界フラックスを超過して膜面

への汚泥の蓄積が急激に進行したと考えられる[10,11]。 

 図 3-6 に汚泥懸濁液中の溶解性糖濃度と溶解性タンパク質濃度の経日変化を示す。不可

逆的ファウリングは溶存微生物代謝産物（Soluble microbial products; SMP）および菌体外高

分子量物質（Extracellular polymeric substances; EPS）中の糖およびタンパク質により発生す

ると考えられている[7,31]。しかし本研究では、不可逆的ファウリングの進行と溶解性糖濃

度および溶解性タンパク質濃度の変化を関連づけることはできなかった。三好ら[31]は溶

解性糖濃度およびタンパク質濃度ではなく、溶存有機物の特性の変化が不可逆的ファウリ

ングの原因となることを示唆している。また、MBR の連続運転により膜の表面荷電状態や

疎水性の度合いが変化し、不可逆的ファウリングが進行した可能性もある[32,33]。本研究

では不可逆的ファウリングの発生が溶存有機物の特性変化と膜特性変化のいずれに起因す

るのか明らかにすることはできなかった。この点に関しては、今後さらなる検討が必要で

ある。 
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図 3-6 汚泥溶解性成分中有機物濃度の経日変化 

(a) 糖, (b) タンパク質, (c) LPS 
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3.3.3 汚泥ろ過性の低下に影響を及ぼすコロイド成分 

3.3.3.1  MBR 槽内コロイド成分の変化 

3.3.2 で述べたように、本研究ではコロイド成分が MBR 汚泥ろ過性に強い影響を及ぼし

ていた。また、通常の CST と P-CST の差が大きく汚泥ろ過性に対するコロイド成分の影響

が顕著である場合に、可逆的ファウリングに起因する TMP の急激な上昇が発生する可能性

が示唆された。パイロットスケール MBR 槽内コロイド画分の糖、タンパク質および LPS

濃度の経日変化を図 3-7に示す。図 3-5と図 3-7を比べると、コロイド成分の影響が顕著で

汚泥ろ過性が低かった期間にはコロイド成分の濃度が高かったことが分かる。 

 本研究ではコロイド成分の濃度が上昇した原因についても検討を行った。パイロットス

ケール MBR 槽内水温の経日変化を図 3-8 に示す。槽内水温が 15℃を下回る低水温下にお

いてコロイド成分の濃度が上昇していたことが明らかである。低水温下で活性汚泥がより

多量の有機物を放出したことで、MBR 槽内コロイド成分の濃度が増加した可能性がある

[31,34–36]。また、低水温下では活性汚泥による有機物分解力が低下することが報告されて

いる[15]。生物活性の低下によりコロイド成分が分解されにくくなり、MBR 槽内に蓄積し

た可能性も考えられる。 

コロイド成分の濃度を上昇させる原因としては、原水中 Na+と Ca2+の比率（以下、イオ

ンバランスとする）が変化したことも指摘できる。MBR 流入原水中の Na+および Ca2+濃度

の経日変化を図 3-9 に示す。Na+濃度が大きく変動したのに対して、Ca2+濃度は実験期間を

通じてほぼ一定の値（約20 mg/L）であった。槽内コロイド成分の濃度が上昇し始めた運転

時間 50 日付近および 420 日付近において、Na+が比較的高濃度であった。Period 1 と Period 

2 における Na+の平均濃度は 50.3 mg/L であり、他の期間における平均濃度（37.3 mg/L）よ

り高かった（p<0.01）。Van der Brink ら[37]は流入原水中の高濃度 Na+によりイオンバランス

が変動した際に活性汚泥フロックが崩壊し、コロイド成分が放出されたことを報告してい

る。本実験においても高濃度 Na+の影響により活性汚泥からコロイド成分が放出され、

MBR 槽内コロイド成分の濃度が増加した可能性がある。 
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図 3-7 コロイド画分の有機物濃度の経日変化 

(a) 糖, (b)タンパク質, (c) LPS 
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図 3-8 MBR 槽内水温の経日変化 

 

図 3-9 MBR 流入原水中のナトリウムとカルシウム濃度の経日変化 
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3.3.3.2 コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響の比較 

 3.3.3.1 で述べたように、コロイド画分の糖、タンパク質、LPS などが汚泥ろ過性の低下

に強い影響を及ぼしていた可能性がある。本研究では、コロイド成分の濃度とコロイド成

分が汚泥ろ過性に及ぼす影響（通常の CSTと P-CSTの差、以下 CST差とする）の相関関係

を調べ、各有機物の影響度を比較した。図 3-10 にコロイド成分の濃度と CST 差の相関関

係を示す。MBR 膜ファウリング研究においては、フェノール硫酸法やローリー法などの比

色法を用いて糖およびタンパク質濃度を算出した研究が多数報告されている[38]。

Rosenbergerら[17]は MBR汚泥上澄み液中の糖濃度と汚泥ろ過性との間に顕著な相関がみと

められたことを報告している。一方で、糖よりもタンパク質が膜ファウリングにより影響

を及ぼすという報告もある[16]。図 3-10 に示すように、本研究においてもコロイド画分の

糖およびタンパク質濃度と汚泥ろ過性との間に有意な相関が認められた。また、本研究で

はコロイド画分の LPS 濃度と CST 差との間により強い相関が認められた。LPS は汚泥ろ過

性に強い影響を及ぼす可能性がある。MBR 膜ファウリングにおいては特定の糖またはタン

パク質に着目することの重要性が指摘されている[39,40]。本研究の結果は、既往の研究に

おける指摘と一致するものである。本研究で用いた LPS 測定キットは簡便かつ迅速な測定

が可能という利点がある。LPSが MBR膜ファウリングにおいて重要であると仮定すると、

LPS 濃度の測定は MBR 汚泥ろ過性の評価に有用となる可能性がある。 

 

  

 

図 3-10 コロイド画分の有機物濃度と CST 差の相関関係 
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3.5 まとめ 

本実験では実都市下水処理場に設置したパイロットスケール MBR を約 600 日間連続運

転した。MBR 汚泥ろ過性の高頻度モニタリングを実施し、パイロットスケール MBR にお

いて発生した膜ファウリングとの関係を検討した。本章で得られた知見を以下にまとめ

る。 

(1) MBR 汚泥の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗の経日変化と CST の経日変化

に同様の傾向が認められた。CST は回分ろ過試験よりも簡便な手法であり、汚泥ろ過

性の高頻度モニタリングへの適用可能性が高い。 

(2) 汚泥ろ過性に対するコロイド成分の影響を別途評価することの重要性が示唆された。 

(3) 改良 CST 測定により、コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響を迅速かつ簡便に評価

できる可能性がある。 

(4) MBR 槽内水温と流入原水のイオンバランスがコロイド成分の濃度に影響を及ぼすこと

が示唆された。 

(5) LPS が汚泥ろ過性に強い影響を及ぼす可能性が示唆された。 
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第 4 章  

 

改良 CST 測定による都市下水処理パイ

ロットスケール MBR の汚泥馴致期間に

おける汚泥ろ過性の評価 

 

 

 

4.1 はじめに 

膜分離活性汚泥法（MBR）は標準活性汚泥法と比べて高品質な処理水、省スペース、容

易な維持管理などの長所があるが、膜ファウリングによる処理コスト増加が問題となる[1–

3]。一般的に MBR では定流量ろ過が行われ、TMP の急激な上昇を防止するために膜透過

水フラックスはクリティカルフラックスよりも低い値に設定される[3]。しかし、MBRの連

続運転においては汚泥ろ過性が変化するため、膜ファウリングを効率的に制御するために

は汚泥ろ過性を把握する必要がある[3,4]。第 3 章の検討から、コロイド成分が汚泥ろ過性

に及ぼす影響を CSTにより別途評価すること（以下、改良 CST測定とする）の有用性が示

唆された。一方で、改良 CST 測定の有用性については様々な運転条件下での検討が必要で

ある。 

汚泥ろ過性の評価は MBR 汚泥の馴致期間においても重要となる。Gil ら[5]は様々な運転

条件でMBR汚泥の馴致を行い、汚泥ろ過性に応じて膜ファウリングに対応することの重要

性を報告している。本章では MBR 汚泥ろ過性評価における改良 CST 測定の有用性を検証

した。実都市下水を処理するパイロットスケール MBR の汚泥馴致期間において改良 CST

測定を継続して実施し、本手法の有用性を検討した。 
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4.2 実験方法 

4.2.1 パイロットスケール MBR の連続運転 

 札幌市創成川水再生プラザに設置したパイロットスケール MBR（有効体積 450 L）を連

続運転した。本実験では同処理場の最初沈殿池流出水をMBR流入原水とした。パイロット

スケール MBR に装着した膜は公称孔径 0.1 m の PVDF 製平膜（Toray, Japan）である。運

転条件の詳細を表 4-1 に示す。運転期間を通して膜モジュール下部から常時曝気（7.2 m3/h）

を行い、間欠ろ過（15 分ろ過、1 分停止）運転を実施した。TMP が 40 kPa に達した際に全

ての膜を反応槽から引き上げ、加圧水の吹き付けとスポンジを用いた膜表面のふき取りに

よる物理洗浄を実施した。物理洗浄による膜透水性の回復が十分ではないと判断した場合、

物理洗浄後に薬液への浸漬洗浄を実施した。薬品洗浄は 2 日間行い、1 日目はシュウ酸

（1000 ppm、pH=2.0）への浸漬、2 日目は次亜塩素酸ナトリウム（1000 ppm, pH=10）への

浸漬を行った。 

 本研究に用いた MBR は仕切り板挿入型 MBR（BMBR）[6]であったため、汚泥懸濁液は

仕切り板内側から採取した。実験開始に先立ち、同処理場の生物反応槽（曝気槽）からの

返送汚泥をパイロットスケール MBR 槽内に投入して MLSS 濃度を 5000 mg/L とした。 

表 4-1 各期間における MBR の運転条件 

運転時間

（日） 

Flux 
(LMH) 

HRT 

(時間) 

SRT 

(日) 
MLSS 
(mg/L) 

水温 

(℃) 

0-15 9.0 12.3 - 5700±400 9.6±1.5 

15-18 7.2 12.3 60 5600 9.6±0.7 

18-24 9.0 15.4 60 
5200±200 10.3±0.3 

24-25 9.0 12.3 60 

25-29 7.2 15.4 60 4600 10.6±0.2 

29-46 8.6 15.4 60 3900±200 13.5±1.3 

46-65 10.8 10.3 60 4400±200 14.9±0.8 

 

4.2.2 汚泥ろ過性の評価 

4.2.2.1 CST 測定 

CST 測定装置（304B CST, Triton, UK）を用いて測定した[7]。コロイド成分が汚泥ろ過性

に及ぼす影響を別途評価するため、改良 CST 測定を実施した。遠心分離により上澄み液を

分離・除去した後、沈殿した懸濁成分に除去した上澄み液と等量の MBR 処理水を添加し

た。ボルテックスミキサーによる再懸濁後に CST 測定を実施し、これを P-CST とした。前

処理を行わない通常の CST と P-CST を比較することで、コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼ

す影響を評価した。各 CST はそれぞれ 3 回測定した。 
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4.2.2.2 クリティカルフラックス測定 

 フラックスステップ法[8]を用いてクリティカルフラックスを算出した。測定には、MBR

に装着した膜と同じ膜を用いた。パイロットスケールMBRの汚泥懸濁液をベンチスケール

MBR（有効体積 7.5 L）に移送し、有効膜面積 0.02 m2の平板型膜エレメントを槽内に浸漬

した。膜モジュール下部から常時曝気（曝気風量：17 L/min）を行い、測定を実施した。

膜透過水フラックスは 5.0 LMH から 2.5 LMH 間隔で増加させた。各フラックスで 15 分間

の連続ろ過を行い、各フラックスの間は 5 分間ろ過を休止した。なお、各測定では同一の

膜エレメントを使用した。各測定前に膜エレメントを 0.1%次亜塩素酸ナトリウム溶液に 24

時間浸漬し、浸漬洗浄後の膜ろ過抵値が未使用の新膜と同等であることを確認した。 

 

4.2.3 分析方法 

全有機炭素(TOC)および溶解性有機炭素(DOC)濃度は TOC 計(TOC-VCSH & TOC-L, 

Shimadzu, Japan)を用いて測定した。懸濁成分を含むサンプルは超音波破砕処理を 3 分間行

った後に TOC 濃度を測定した。汚泥遠心分離上澄み液(3000 g, 5 分)にはコロイド成分と溶

解性成分が含まれる。汚泥遠心分離上澄み液を 0.45 µm の MCE 膜(Advantec Tokyo, Japan)で

ろ過し、透過水を汚泥溶解性成分とした[9,10]。また、MCE 膜堆積物をコロイド成分とし

て採取し、凍結乾燥後に後述する FTIR 分析に供した。フーリエ変換赤外分光計（FTIR-

8400S, Shimadzu, Japan）を用いて MBR 膜面堆積物、コロイド成分および汚泥溶解性成分の

赤外線スペクトルを取得した。凍結乾燥した試料を 0.5％含むKBrペレットを作成し、解像

度 4 cm-1で測定した。 

 

4.3 結果と考察 

4.3.1 パイロットスケール MBR における膜ファウリング 

 パイロットスケール MBR における TMP の経日変化を図 4-1 に示す。運転時間 7 日目ま

で TMPは 10 kPa 以下で推移したが、運転時間 10 日目に TMP が急激に上昇した。ろ過の継

続が困難となったため、すべての膜を反応槽から引き上げて加圧水の吹きつけとスポンジ

を用いた物理洗浄を実施した。膜の物理洗浄後に TMP は 4 kPa まで低下したが、運転時間

13 日目に再び TMP が 40 kPa を超過した。以降の運転でも TMP の急激な上昇が複数回発生

したため、運転時間 21 日目に膜の薬品洗浄を行った。しかし、薬品洗浄後の運転において

も運転再開から 1日で TMP が 40 kPaを超過し、以降も運転時間 36日目まで TMP の急激な

上昇が複数回発生した。一方で運転時間 36 日目の物理洗浄後は TMP の急激な上昇が発生

せず、運転時間 46日目まで TMP40 kPa以下で安定した運転を継続することができた。運転

時間 46日目に膜の物理洗浄を実施したが、TMPの上昇を抑制できなかったため、運転時間

52 日目に膜の薬品洗浄を実施した。膜の薬品洗浄後は TMP 5 kPa 以下で安定した運転を行

うことができた。運転時間 36日目の前後では、TMPの挙動が明らかに異なっていたことが
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分かる。 

  

 

図 4-1 TMP の経日変化 

 

図 4-2 通常の CSTと P-CST の経日変化 
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4.3.2 汚泥ろ過性の変化とパイロットスケール MBR における TMP の関係 

CST と P-CST の経日変化を図 4-2 に示す。運転時間 7 日目までに CST は 45 秒まで上昇

し、汚泥ろ過性が低下したことが分かる。運転時間 14日目から 32日目までは CSTが 90秒

以上を示し、汚泥ろ過性が著しく低下していたと考えられる。図 4-1 と図 4-2 より、運転

時間 7 日目、11 日目と 36 日目の CST はほぼ同等であったが、それぞれの時点で TMP の挙

動が明らかに異なっていたことが分かる。運転時間 7 日目には P-CST と通常の CST の差が

顕著になっていた。これは汚泥上澄み液中コロイド成分が汚泥ろ過性の低下に大きく寄与

していたことを示している。通常の CST と P-CST に顕著な差が生じていた運転時間 7 日目

から 32日目までは、TMPの急激な上昇が発生した期間と一致している。一方で、運転時間

36日目以降は通常の CSTと P-CSTに差が認められなくなった。これは汚泥上澄み液中コロ

イド成分が汚泥ろ過性に影響を及ぼさなかったことを示している。運転時間 36 日目以降は

TMPの急激な上昇が発生せず、TMP40 kPa以下で 10日間運転を継続することができた。ま

た、運転時間 53 日目の薬品洗浄後には TMP の上昇が認められなかったことから、運転時

間 36 日目以降の TMP の上昇は不可逆的ファウリングに起因していたと考えられる[4,11]。 

図 4-3 にクリティカルフラックス測定時の各膜透過水フラックスにおける TMP を示す。

水の粘度が膜ろ過性に及ぼす影響を考慮し、粘度は水温 20℃における値に補正した。通常

の CST と P-CST に顕著な差が生じていた運転時間 18 日目では、膜透過水フラックスが 15 

LMH を超えた時点で TMP 上昇速度が増加した。一方で、通常の CST と P-CST の差がわず

かであった運転時間 39 日目と 53 日目では、膜透過水フラックスが 20 LMH を超えるまで

は TMP上昇速度が増加しなかった。コロイド成分が汚泥ろ過性に影響を及ぼしていた期間

と汚泥ろ過性が極めて低かった期間が一致していたことが分かる。通常の CST と P-CST の

差に着目し、汚泥ろ過性に対するコロイド成分の寄与を評価することで、MBR における膜

ファウリングをより効果的に制御できる可能性がある。 

 

 

図 4-3 限界フラックス測定時の各膜透過水フラックスにおける TMP 
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4.3.3 汚泥上澄み液と閉塞膜表面ゲル層の分析 

汚泥上澄み液の TOC 濃度を図 4-4 に示す。汚泥上澄み液にはコロイド成分と溶解性成分

が含まれる。本研究では汚泥上澄み液を孔径 0.45 m のメンブレンフィルターでろ過し、

透過水に含まれる成分を汚泥溶解性成分とした[9,10]。図 4-4 には通常の CST と P-CST の

差が顕著であった運転時間７日目から 32 日目までの平均値と、通常の CST と P-CST に差

が認められなかった運転時間 36 日目から 65 日目までの平均値を示している。溶解性成分

については有意差が認められなかった。一方で運転時間 7 日目から 32 日目のコロイド画分

TOC 濃度は、運転時間 36 日目から 65 日目よりも明らかに高かった。コロイド画分の有機

物が運転時間 7 日目から 32 日目における汚泥ろ過性の低下に寄与していた可能性が高いと

言える。 

 TMP の急激な上昇が発生した運転時間 18 日目の汚泥上澄み液および MBR 膜面堆積物の

フーリエ変換赤外分光法（FTIR）分析の結果を図 4-5 に示す。膜面堆積物と汚泥上澄み液

中コロイド成分のスペクトル形状に類似性が認められる。一方で汚泥溶解性成分には膜面

 

図 4-4 汚泥上澄み液の TOC 濃度 

 

図 4-5 汚泥上澄み液およびゲル層の FTIR スペクトル 
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堆積物とコロイド成分に特徴的な波数 2920 cm-1、2850 cm-1、1720 cm-1、1530 cm-1および

1230 cm-1付近にピークが認められなかった。このことは、汚泥上澄み液中コロイド成分が

ゲル層の形成と急激な TMP の上昇に寄与していたことを強く示唆するものである。 

 

4.4 まとめ 

 本章では実都市下水を処理するパイロットスケール MBR の汚泥馴致期間において、改

良 CST 測定による汚泥ろ過性評価の有用性を検討した。本章で得た知見を以下にまとめ

る。 

(1) 汚泥ろ過性に対するコロイド成分の影響が改良 CST 測定により検出された期間では、

可逆的ファウリングに起因する TMP の急激な上昇が発生した。 

(2) 改良 CST 測定は MBR 汚泥の馴致期間において有用な汚泥ろ過性評価手法となる可能

性がある。 

(3) 閉塞膜表面のゲル層と汚泥上澄み液中コロイド成分の FTIR スペクトルに類似性が認

められ、汚泥ろ過性を低下させたコロイド成分が TMP の急激な上昇に関与したこと

が強く示唆された。 
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第 5 章  

 

MBR 槽内バイオポリマーの濃度および

特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響 

 

 

 

5.1 はじめに 

 膜分離活性汚泥法（MBR）は高品質な処理水、設置面積の小ささ、容易な運転管理など

優れた特徴を持つ下水処理技術である[1–3]。近年では、マイクロプラスチックなど新たな

環境汚染物質の除去にも MBR は有効であるとされている[4]。一方で、膜ファウリングに

よる処理コストの増加は依然として MBR 導入の障害となっている[2,3]。 

 MBR の連続運転では、槽内汚泥ろ過性が変動して膜ファウリングの発生に影響を及ぼす

[5,6]。一般的にMBRでは定流量ろ過が適用されるが、急激な膜間差圧（TMP）の上昇を回

避するために膜透過水フラックスは限界フラックスを下回るように設定されている[2]。汚

泥ろ過性が低い場合には有効膜面積を増やして膜透過水フラックスを下げる必要があるが、

これは MBR のコスト増加の一因となる。汚泥ろ過性が低い MBR においても膜ファウリン

グを効果的に制御するためには、汚泥ろ過性が低下する原因を明らかにする必要がある。 

 MBR 膜ファウリングには、活性汚泥が生成する微生物代謝産物（Soluble microbial 

products: SMP）が強く関与する[3]。SMP は多糖類、タンパク質、脂質、フミン質など様々

な溶存有機物（DOM）で構成されるが、糖およびタンパク質濃度測定を SMP の定量に用

いることが多い[7]。既往の研究では汚泥懸濁液中の溶解性の糖濃度およびタンパク質濃度

それぞれと汚泥ろ過性の相関が報告されている[8,9]。一方で、溶解性の糖およびタンパク

質濃度と汚泥ろ過性には相関がないという報告もある[7]。MBR膜ファウリング研究におい

てはフェノール硫酸法[10]やローリー法[11]などの比色法を用いた糖タンパク質の定量がさ

れてきたが、これらの定量法は下水中の妨害物質の影響で濃度の過小評価や過大評価を引

き起こすことが明らかになっている[12,13]。研究者間で異なる結果が得られているのは、
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糖およびタンパク質濃度の定量方法が不適切であることが一因であると考えられる。また、

木村ら[14,15]は MBR膜ファウリングの発生には特定の多糖類が重要な寄与をし、全糖濃度

は必ずしも有効な指標とはならないことを示唆している。このように、フェノール硫酸法

やローリー法など比色法による包括的な定量から汚泥ろ過性の変化に関する有益な知見を

得られるのかについては、検討の余地があると言える。 

 有機物のサイズも膜ファウリングに影響を及ぼす重要な要因であり[16–18]、サイズ分画

に基づく有機物の定量はMBR汚泥ろ過性の変化の原因を明らかにするために有益となる可

能性がある。液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-OCD）は溶存有機炭素（DOC）

をサイズ分画してバイオポリマー、フミン質、ビルディングブロック、低分子量酸などを

定量する。バイオポリマーは分子量 10,000 Da以上の高分子量成分として定義され、親水性

の多糖類ならびにタンパク質により構成される[19]。河川水および下水の二次処理水を用

いた膜ろ過においては、バイオポリマー濃度と膜ファウリング進行度の間に極めて高い相

関が認められたことが報告されている[20,21]。また、Zhang ら[22]はバイオポリマーの特性

が水源ごとに異なり、膜ファウリング発生ポテンシャルに影響を及ぼすことを報告してい

る。MBR 膜ファウリング研究においてもバイオポリマーの重要性は指摘されているが

[3,23,24]、MBR 槽内バイオポリマー濃度と特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響について

はこれまでに十分な検討例がない。 

 第 3 章および第 4 章ではコロイド成分の重要性を指摘したが、上述したように溶解性成

分が汚泥ろ過性に及ぼす影響についても検討の余地がある。本章では、MBR 槽内バイオポ

リマーの濃度および特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討した。実都市下水を処理

するパイロットスケール MBRを約 3年間連続運転し、汚泥ろ過性およびバイオポリマーの

濃度と特性の変化を継続的に追跡した。また、ベンチスケールMBRを用いて槽内水温がバ

イオポリマー濃度の変化に及ぼす影響を別途検討した。 

 

5.2 実験方法 

5.2.1 パイロットスケール MBR の連続運転 

 札幌市創成川水再生プラザに設置したパイロットスケール MBR（有効体積 450 L）を連

続運転した。同処理場の最初沈殿池流入水を目幅 1 mm の細目スクリーンに通した後、

MBR 流入原水とした。パイロットスケール MBR に装着した膜は公称孔径 0.1 m の PVDF

製平膜（Toray, Japan）である。有効膜面積および膜透過水フラックスを表 5-1 に示す。運

転時間 1112 日目から 1207 日目は槽内に膜面積が異なる膜モジュールを２組（Module-A な

らびに Module-Bとする）浸漬し、各モジュールで異なる膜透過水フラックスを適用した。

水理学的滞留時間（Hydraulic retention time; HRT）および汚泥滞留時間（Solid retention time; 

SRT）はそれぞれ 6.2時間、30日に設定し、運転期間を通して一定にした。膜モジュール下

部から常時曝気（7.2 m3/h）を行い、間欠ろ過（15 分ろ過、1 分停止）運転を実施した。本
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研究では仕切り板挿入型 MBR（Baffled membrane bioreactor; BMBR）[25]を用いたため、槽

内汚泥は仕切り板内側から採取した。実験開始に先立ち、同処理場に併設したパイロット

スケール MBRの余剰汚泥を種汚泥とし、上述した HRTおよび SRTの条件下で 90日以上連

続運転することで汚泥を馴致した。 

 

 

表 5-1 パイロットスケール MBR の運転条件（HRT が一定になるよう流量調整） 

運転時間（日） 

Module-A Module-B 

Flux (LMH) 膜面積 (m2) Flux (LMH) 膜面積 (m2) 

0-1111 13.6 5.44 - - 

1112-1207 13.6 2.72 27.2 1.36 

 

5.2.2 ベンチスケール MBR の連続運転 

 上述したパイロットスケール MBR の余剰汚泥をベンチスケール MBR（有効体積 7.5 L）

に移し、同処理場にて連続運転を行った。MBRには公称孔径0.1 mのPVDF製平膜（Toray, 

Japan）を使用し、膜モジュール（有効膜面積：0.08 m2）下部から常時曝気（流量：17 

L/min）を行った。膜透過水フラックスは 15.4 LMHに設定し、間欠運転（9 分間ろ過、1 分

間休止）を実施した。HRTは 6.2時間に設定した。SRTが 30日となるように、毎日 250 mL

の汚泥を引き抜いた。TMP が上昇し 30 kPa を超過した時点で反応槽内からすべての膜を引

き上げ、加圧水の吹き付けとスポンジによる膜表面のふき取りを組み合わせた物理洗浄を

実施した。恒温装置を用いてMBR外周のウォータージャケット内に一定水温の水を循環さ

せることで、槽内水温を制御した。運転時間 7 日目までは槽内水温を 18℃に制御し、運転

時間 7 日目に 11℃まで低下させた。実験開始に先立ち、上述した運転条件で 3 週間の馴致

を行った。 

 

5.2.3 汚泥ろ過性の評価 

 加圧型の全量ろ過セル（UHP-76K & UHP-43K, Advantec, Tokyo, Japan）を用いた回分ろ過

試験により、MBR 汚泥ろ過性の評価を行った。パイロットスケール MBR に装着したもの

と同じ公称孔径 0.1 mの PVDF 膜（Toray, Japan）を使用した。有効膜面積は 37.4 cm2であ

る。加圧空気を用いて一定圧力下（15 kPa）で撹拌（300 rpm）を行いながら、300 mL の汚

泥懸濁液をろ過した。電子天秤により膜透過水量を測定し、以下の式を用いて膜ろ過抵抗

値を算出した。 
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R = 
∆P

J ∙ μ
                                                                                                                                   (1) 

ここで、R は膜ろ過抵抗値(m-1)、J は膜透過水フラックス(m3/m2/s)、ΔP は TMP(Pa)、μ は膜

透過水の粘性係数(Pa･s)である。一連の回分ろ過実験ではろ過時間 30 分における膜透過水

フラックスから膜ろ過抵抗値（R30）を算出し、汚泥ろ過性の評価を行った。30分間のろ過

が困難であった場合は、膜透過水量が 150 mLを超えた時点の膜透過水フラックスから膜ろ

過抵抗値を算出した。全ろ過抵抗 R は以下の式に分けられる。 

R = Rm + Rf                                                                                                                (2) 

ここで、Rm は膜自体のろ過抵抗値(m-1)、Rf は汚泥が発生させたろ過抵抗値(m-1)を示す。本

章では Rfを汚泥ろ過性の指標とした。 

 

 

5.2.4 分析方法 

汚泥遠心分離上澄み液(3000 g, 5 分)を膜孔径 0.45 µm の混合セルロースエステル膜

(Advantec Tokyo, Japan)でろ過し、透過水を汚泥溶解性成分とした。全有機炭素(TOC)およ

び溶解性有機炭素(DOC)濃度は TOC 計(TOC-VCSH & TOC-L, Shimadzu, Japan)を用いて測定

を行った。懸濁成分を含むサンプルは超音波破砕処理を 3 分間行った後に TOC 濃度を測定

した。糖およびタンパク質濃度の測定にはそれぞれフェノール硫酸法[10]と Lowry 法[11]を

使用した。標準試料として、糖濃度測定にはグルコース、タンパク質濃度測定には牛血清

アルブミン(BSA)を使用した。液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-OCD）(Model 8, 

DOC-LABOR Dr. Huber, Germany）を用いて汚泥溶解性成分中のバイオポリマー濃度を測定

した[19]。汚泥溶解性成分の DOC 濃度が 5.0 mg/L 以下になるように超純水で希釈して測定

に供した。分離カラムは HW-50s（Tosoh, Japan）と HW-65s（Tosoh, Japan）の連結カラムを

用いた[20]。フーリエ変換赤外分光計（FTIR-8400S, Shimadzu, Japan）を用いて汚泥溶解性

成分の赤外線スペクトルを取得した。凍結乾燥した試料を 0.5％含む KBr ペレットを作成

し、解像度 4 cm-1で測定した。 

 

 

5.3 結果と考察 

5.3.1 パイロットスケール MBR における汚泥ろ過性および槽内水温の変化 

 図 5-1にパイロットスケール MBR汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵

抗の経日変化を示す。膜ろ過抵抗の値が変化していたことから、汚泥ろ過性が変動してい

たことがわかる。また、汚泥ろ過性は周期的に変動していたことが明らかである。図 5-2

にMBR槽内水温の経日変化を示す。回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗と同様に、
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槽内水温が周期的に変動していた。槽内水温が低下した期間に汚泥懸濁液の回分ろ過試験

において発生した膜ろ過抵抗が高い値を示していたことが分かる。Krzeminski ら[5]は都市

下水を処理するフルスケールMBRにおいて、槽内水温が低下する冬期に汚泥ろ過性が低下

したことを報告している。本研究においても、槽内水温低下時に汚泥ろ過性が低下してい

たことが示された。なお、本研究では汚泥ろ過性が低下した期間に TMP の急激な上昇は認

められなかった。これは設定した膜透過水フラックスが限界フラックスよりも十分に低か

ったためであると考えられる[26]。 

 

5.3.2 MBR 槽内溶存有機物濃度と汚泥ろ過性の相関 

 図 5-3 に汚泥溶解性成分中の有機物濃度を示す。糖、タンパクおよびバイオポリマー濃

度は運転期間を通していずれも変動が認められた。一方で、図 5-1 および図 5-2 に示した

ような周期的な変動はバイオポリマー濃度にのみ認められた。Tao ら[27]は低水温下で活性

 

図 5-2 MBR 槽内水温の経日変化 

 

 
図 5-1 汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗の経日変化 
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汚泥がより多くのバイオポリマーを生成することを報告している。また、Krzeminski ら[5]

は活性汚泥の有機物分解能力が低水温下で低下すること報告している。槽内水温の低下に

伴い活性汚泥によるバイオポリマーの分解が抑制されたこともバイオポリマー濃度増加の

原因となっていた可能性がある。  
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図 5-3 汚泥溶解性成分中の有機物濃度の経日変化 

(a) 糖, (b) タンパク質, (c) バイオポリマー 
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図 5-4 に汚泥懸濁液中の溶解性有機物濃度と回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗

の相関関係を示す。回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗はバイオポリマー濃度と強

い相関があった。一方で、糖濃度およびタンパク質濃度は回分ろ過試験において発生した

膜ろ過抵抗との相関が弱かった。糖またはタンパク質濃度と汚泥ろ過性の相関については、

異なる研究結果が複数報告されている[7]。Leと Stuckyら[12,13]はフェノール硫酸法やロー

 

 

 

図 5-4 汚泥溶解性成分中の有機物濃度と汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発生した

膜ろ過抵抗の相関関係 

(a) 糖, (b) タンパク質, (c) バイオポリマー 
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リー法などの従来から用いられている比色法では、下水中の妨害物質の影響で濃度が正確

に定量できないことを示している。また、従来の比色法による定量分析は重要な糖・タン

パク質を定量できていない可能性がある[14]。一方で、LC-OCD では DOC をサイズに基づ

いてバイオポリマーに分画・定量するため、汚泥ろ過性に影響を及ぼす糖およびタンパク

質の濃度をより正確に反映していたと考えられる。 

 

5.3.3 バイオポリマーの特性の変化と汚泥ろ過性の関係 

 図 5-5にパイロットスケール MBR汚泥溶解性成分の LC-OCDクロマトグラムを示す。低

水温下では分子量 100 万 Da 以上のバイオポリマーの濃度が増加し、支配的な画分となって

いた。木村ら[20]は分子量 100 万 Da 以上のバイオポリマーが高い膜ファウリングポテンシ

ャルを有する可能性を報告している。また、二宮ら[24]は実都市下水を処理するベンチス

ケールMBRを高い膜透過水フラックスで運転し、高分子バイオポリマーの濃度が顕著に増

加した低水温下では膜ファウリングの制御がより困難になったことを報告している。MBR

においては分子量 100万 Da以上の高分子量バイオポリマーが汚泥ろ過性低下の原因となる

可能性がある。 

 

図 5-5 汚泥溶解性成分の LC-OCD クロマトグラム 

 



 

第 5 章 MBR 槽内バイオポリマーの濃度および特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響 

63 

 

 図 5-6 にパイロットスケール MBR 汚泥溶解性成分の FTIR スペクトルを示す。いずれの

スペクトルにおいても波数 3400 cm-1、1650 cm-1、1400 cm-1、1100 cm-1に位置するピークが

認められた。波数 3400 cm-1と 1100 cm-1のピークは糖の存在を示唆している[28]。波数 1650 

cm-1 のピークは、タンパク質に特徴的なピークである[28]。波数 1400 cm-1 のピークはフミ

ン質に起因していると考えられる[29]。槽内水温の違いによるピーク位置の差は認められ

なかったが、スペクトル形状には差異があった。槽内水温が 15℃以上となる高水温下では、

波数 3400 cm-1 と 1400 cm-1 に位置するピークが相対的に顕著であった。一方で、槽内水温

が 15℃以下となる低水温下では波数 1100 cm-1に位置するピークが相対的に顕著になった。

汚泥溶解性成分中の糖の特性が変化したことが示唆されている。糖とタンパク質の特性の

変化はバイオポリマーの特性の変化と関連づけることができる。上述した結果は、バイオ

ポリマーの特性が高水温下と低水温下では異なっていたことを示唆している。また、糖は

MBR膜ファウリングの主原因物質であることが報告されている[3]。バイオポリマーの特性

の変化が汚泥ろ過性に影響を及ぼしていた可能性が示唆されている。 

 

 

図 5-6 汚泥溶解性成分の FTIR スペクトル 
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5.3.4 MBR 槽内水温の低下がバイオポリマー濃度と汚泥ろ過性の変化に及ぼ

す影響 

パイロットスケールMBRの連続運転では槽内水温が低下した期間に槽内バイオポリマー

濃度の増加と汚泥ろ過性の低下が認められた。槽内水温の低下がバイオポリマー濃度と汚

泥ろ過性に及ぼす影響を調査するため、本研究では槽内水温制御下でベンチスケール MBR

の連続運転を行った。図 5-7 にベンチスケール MBR の槽内水温、汚泥懸濁液の回分ろ過試

験において発生した膜ろ過抵抗ならびに汚泥溶解性成分中バイオポリマー濃度の経日変化

を示す。槽内水温は運転時間 6 日目までは 18℃に維持し、運転時間 7 日目に 11℃まで低下

させた。槽内水温を低下させた直後の運転時間 8 日目には汚泥ろ過性は変化しなかったが、

運転時間 20 日目には汚泥ろ過性の低下が認められた。このことは、パイロットスケール

MBR の連続運転においても槽内水温の低下直後には汚泥ろ過性が低下しなかったことと一

致している（図 5-1 と図 5-2）。Van den Brink ら[30]は都市下水処理パイロットスケール

MBR の汚泥に低水温ショックを与えた際に汚泥ろ過性が低下したことを報告している。槽

内水温の低下が汚泥ろ過性の低下を引き起こす重要な要因であることが示された。 

 汚泥ろ過性の変化と同様に、槽内水温低下直後にバイオポリマー濃度は増加しなかった。

このことは、パイロットスケール MBR の実験結果（図 5-1 と 5-3）とも類似している。ベ

ンチスケール MBR 実験では、運転時間 20 日目以降にバイオポリマー濃度が増加した。図

5-8 汚泥溶解性成分の LC-OCD クロマトグラムを示す。パイロットスケール MBR と同様

に、低水温下では分子量 100万 Da以上の高分子量バイオポリマーが増加していた。低水温

下で高分子量バイオポリマーの濃度が増加するメカニズムは本研究では明らかにすること

ができなかったが、今後の研究で当該画分について詳細な検討を行うことで汚泥ろ過性の

変化に関する重要な知見が得られると考えられる。 
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図 5-7 ベンチスケール MBR における槽内水温、汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発

生した膜ろ過抵抗ならびに汚泥溶解性成分中バイオポリマー濃度の経日変化 

 

 

 

図 5-8 ベンチスケール MBR 汚泥溶解性成分の LC-OCD クロマトグラム 
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5.4 まとめ 

 本章では実都市下水を処理するパイロットスケール MBRを約 3年間連続運転し、槽内バ

イオポリマーの濃度および特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討した。また、槽内

水温を制御したベンチスケールMBR実験により、槽内水温の低下がバイオポリマー濃度と

汚泥ろ過性の変化に及ぼす影響を別途調査した。本章で得た知見を以下にまとめる。 

(1) 約 3 年間の連続運転において、槽内水温の変化に伴い汚泥ろ過性と汚泥溶解性成分中

のバイオポリマー濃度が周期的に変動した。 

(2) LC-OCD を用いて測定した汚泥溶解性成分中のバイオポリマー濃度と汚泥ろ過性との

間に極めて高い相関が認められた。 

(3) 従来の比色法により測定した汚泥溶解性成分中の糖ならびにタンパク質濃度と汚泥ろ

過性との間には顕著な相関が認められなかった。 

(4) 低水温時に分子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポリマーの濃度が顕著に増加した

ことにより、汚泥ろ過性が低下した可能性が示唆された。 

(5) 多糖類の変化に起因してバイオポリマーの化学特性が変化したことが示唆された。 

(6) 槽内水温を制御したベンチスケール MBR 実験により、汚泥ろ過性の低下とバイオポ

リマー濃度の増加は槽内水温の低下により引き起こされることが示された。 
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第 6 章  

 

MBR 槽内バイオポリマーの物理化学特

性が汚泥ろ過性に及ぼす影響 

 

 

 

6.1 はじめに 

 膜分離活性汚泥法（MBR）は従来の活性汚泥法による下水処理と比べて高品質な処理水、

省スペース、運転管理が容易などの長所を持つ[1–3]。一方で MBR の連続運転においては

汚泥ろ過性の低下による膜ファウリングが問題となる[4,5]。汚泥ろ過性が低い場合でも膜

ファウリングを効果的に制御するために、汚泥ろ過性が低下する原因を明らかにする必要

がある。 

MBR 槽内の溶存有機物濃度の増加は、汚泥ろ過性低下の原因となることが報告されてい

る[6,7]。第 5 章の研究により、MBR 槽内バイオポリマーの濃度および特性の変化が汚泥ろ

過性に影響を及ぼす可能性が示唆された。また、槽内水温の低下がバイオポリマー濃度の

増加と汚泥ろ過性低下を誘引することが示された。 

 槽内水温は汚泥中の有機物濃度および特性に強い影響を及ぼすことが報告されている[7–

12]。本章では低水温下で生成するバイオポリマーの特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討

した。異なる槽内水温に制御したベンチスケールMBRを並列運転し、人工下水の連続処理

を行った。ベンチスケール MBR では、実下水処理場に設置したパイロットスケール MBR

の夏季の槽内水温と冬季の槽内水温を模擬した。各 MBR の汚泥ろ過性を評価するととも

に、バイオポリマーの物理化学特性を比較した。 
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6.2 実験方法 

6.2.1 ベンチスケール MBR の連続運転 

 人工下水を流入原水とする 2 台のベンチスケール MBR（有効体積 7.5 L）を並列運転し

た。1 台の MBR は恒温装置を用いて槽内水温を 13±0.5℃に制御し（以下、MBR-A とする）、

もう一方の MBR（以下、MBR-B とする）は室温（23±0.5℃）で運転した。MBR-A と

MBR-B に適用した槽内水温は、それぞれ実下水処理場に設置したパイロットスケール

MBR の冬と冬季と夏季の槽内水温を模擬したものである。MBR には公称孔径 0.1 m の

PVDF 製平膜（Toray, Japan）を使用し、膜モジュール（有効膜面積：0.08 m2）下部から常

時曝気（流量：17 L/min）を行った。膜透過水フラックスは 11.4 LMH に設定し、間欠運転

（9 分間ろ過、1 分間休止）を実施した。水理学的滞留時間（HRT）は 8.0 時間に設定した。

汚泥滞留時間（SRT）が 30 日となるように、各 MBR から毎日 250 mL の汚泥を引き抜い

た。膜間差圧（TMP）が上昇し 30 kPa を超過した時点で反応槽内からすべての膜を引き上

げ、加圧水の吹き付けとスポンジによる膜表面のふき取りを組み合わせた物理洗浄を実施

した。実験開始に先立ち、札幌市の創成川水再生プラザに設置したパイロットスケール

MBR から汚泥を採取し、ベンチスケール MBR の種汚泥とした。上述した運転条件下で、

ペプトンおよび肉抽出液を主成分とする人工下水への馴致を 180 日間実施した。人工下水

の組成は OECD ガイドライン[13]に従った。表 6-1 に本研究で使用した人工下水の組成を

示す。 

表 6-1 人工下水の組成 

成分 
濃度 

(mg/L) 

ペプトン 112 

肉抽出液 77 

尿素 21 

K2HPO4 19.6 

NaCl 4.9 

CaCl2・2H2O 2.8 

Mg2SO4・7H2O 1.4 

NaHCO3 167 

 

6.2.2 回分ろ過試験 

加圧型の全量ろ過セル（UHP-43K, Advantec, Tokyo, Japan）を用いた回分ろ過試験により、
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MBR 汚泥ろ過性を評価した。ベンチスケール MBR に装着したものと同じ公称孔径 0.1 m

の PVDF 膜（Toray, Japan）を使用した。有効膜面積は 10.4 cm2であり、全ての実験で未使

用の新膜を使用した。加圧窒素ガスを用いて一定圧力下（15 kPa）で撹拌（300 rpm）を行

いながら、50 mL の汚泥懸濁液をろ過した。電子天秤により膜透過水量を測定し、以下の

式を用いて膜ろ過抵抗値を算出した。 

Rt = 
∆P

J ∙ μ
                                                                                                                                   (1) 

Rt = Rm + Rf                                                                                                                (2) 

ここで、J は膜透過水フラックス(m3/m2/s)、ΔP は TMP(Pa)、μ は膜透過水の粘性係数(Pa･s)、

Rt は全ろ過抵抗値(m-1)、Rm は膜自体のろ過抵抗値(m-1)、Rf は膜ファウリングによるろ過抵

抗値(m-1)を示す。一連のろ過実験では膜透過水量が 15 mL に達した時点における膜透過水

フラックスから膜ろ過抵抗を算出した。また汚泥懸濁液中の溶解性成分の汚泥ろ過性への

寄与を評価するため、汚泥懸濁液の遠心分離上澄み液（3000 g, 5 分）も上記の条件でろ過

実験に供した。 

 

6.2.3 分析方法 

汚泥遠心分離上澄み液(3000 g, 5 分)を膜孔径 0.45 µm の PTFE 膜(Advantec Tokyo, Japan)で

ろ過し、透過水を汚泥溶解性成分とした。全有機炭素(TOC)および溶解性有機炭素(DOC)濃

度は TOC 計(TOC-VCSH, Shimadzu, Japan)を用いて測定した。懸濁成分を含むサンプルは超

音波破砕処理を 3 分間行った後に TOC 濃度を測定した。糖およびタンパク質濃度の測定に

はそれぞれフェノール硫酸法[14]と Lowry 法[15]を使用した。標準試料にはグルコースと牛

血清アルブミン(BSA)をそれぞれ使用した。液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-

OCD）(Model 8, DOC-LABOR Dr. Huber, Germany）を用いて汚泥溶解性成分中のバイオポリ

マー濃度を測定した[16]。DOC 濃度が 5.0 mg/L 以下になるように超純水で希釈して測定に

供した。分離カラムは HW-50s（Tosoh, Japan）と HW-65s（Tosoh, Japan）の連結カラムを用

いた[17]。フーリエ変換赤外分光計（IRAffinity-1S, Shimadzu, Japan）を用いて汚泥上澄み液

の赤外線スペクトルを取得した。凍結乾燥後の試料を解像度 4 cm-1 で全反射吸収法（ATR

法）により測定した。UPLC（ACQUTTY UPLC H-Class, Waters）に接続した蛍光検出器を

用いて単糖濃度を測定した。アミノ酸分析装置（Amino Acid Analyzer L-8900, 日立ハイテク

ノロジーズ製）を用いてアミノ酸濃度を測定した。 

 

6.3 結果と考察 

6.3.1 ベンチスケール MBR における膜ファウリング 

 図 6-1 に MBR-A と MBR-B の連続運転における TMP の経日変化を示す。水の粘度が膜

ろ過性に及ぼす影響を考慮して、水温を 20℃に補正して TMP を算出した。図中の矢印は
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膜の物理洗浄を実施したことを示している。槽内水温 13℃で運転した MBR-A では、運転

時間 2 日目から TMP の上昇が認められ、運転時間 5 日目には TMP が 30 kPa に到達した。

膜の物理洗浄後、TMP は運転開始時と同等まで低下した。このことは、MBR-A で発生し

た膜ファウリングが可逆的ファウリングであったことを示している。MBR-A では運転時間

10 日目には再び TMP が 30 kPa に到達した。一方で、槽内水温 23℃で運転した MBR-B で

は運転時間 7日目まで TMPは 2 kPa以下で推移した。運転時間 8日目以降にMBR-BのTMP

も上昇したが、運転終了まで 5 kPa 以下で推移した。MBR-B と比較して MBR-A の膜ファ

ウリング進行速度が極めて大きかったことが明らかである。低水温下でMBRの膜ファウリ

ングがより深刻化することについては複数の報告例[8,10,18–22]があり、本研究においても

同様の結果が得られた。 

 

6.3.2 汚泥ろ過性 

 汚泥懸濁液および汚泥上澄み液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗を図 6-2 に

示す。運転時間 4 日目（図 6-2（a））と 8 日目（図 6-2（b））いずれにおいても、MBR-A

の汚泥懸濁液は MBR-B の汚泥懸濁液よりも高い膜ろ過抵抗を発生させた。MBR-A では、

汚泥ろ過性がMBR-Bよりも低かったことが明らかである。汚泥上澄み液の回分ろ過試験を

行うことで、懸濁成分（SS 成分）と上澄み液中成分（コロイド成分と溶解性成分）に起因

するろ過抵抗を測定した。汚泥懸濁液が発生させた膜ろ過抵抗と汚泥上澄み液が発生させ

た膜ろ過の差は、SS 成分により発生していると考えられる[23–25]。どちらの MBR の汚泥

懸濁液についても SS成分のろ過抵抗へ寄与が小さく、ろ過抵抗の 90%以上が上澄み液に起

因していたことが分かる。汚泥上澄み液中成分が SS成分よりも汚泥ろ過性に強い影響を及

ぼすことは、複数の研究者により報告されている[6,23–25]。本研究においても汚泥上澄み

 

図 6-1 TMP の経日変化 
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液中成分が汚泥ろ過性の差異を生じたさせたと考えられる。 

 

6.3.3 ベンチスケール MBR 汚泥上澄み液の詳細分析 

6.3.3.1 汚泥上澄み液中有機物濃度と汚泥ろ過性の関係 

表 6-2 に各 MBR の汚泥上澄み液の TOC、糖、タンパク質濃度を示す。MBR-A の汚泥上

澄み液中 TOC 濃度は MBR-B よりも低く、図 6-2 に示した回分ろ過試験の結果とは一致し

ていないことが分かる。低水温下では汚泥上澄み液中の有機物濃度が高いため膜ファウリ

ングが深刻化することが報告されている[8]が、活性汚泥の代謝産物量は高水温下でより多

くなることも報告されている[26]。MBR-Aの汚泥上澄み液中には、MBR-Bよりも膜ファウ

リング発生ポテンシャルが高い有機物が存在していたと考えられる。汚泥上澄み液の糖タ

ンパク質の比（C/P）に着目すると、MBR-Aの汚泥上澄み液は糖の比が MBR-Bよりも大き

く、両MBRの汚泥上澄み液中有機物の特性に差異が認められる。低水温下では汚泥上澄み

液の糖の割合が大きくなり膜ファウリングの進行に影響を及ぼすことが報告されている

[11]。また、木村ら[27]と三好ら[18]は有機物の特性がMBRの膜ファウリング進行に影響を

及ぼすことを報告している。本研究では汚泥上澄み液中有機物の特性が異なることにより、

 

図 6-2 汚泥懸濁液と汚泥上澄み液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗 

(a) 運転時間 4日目, (b) 運転時間 8日目 

 

表 6-2 汚泥上澄み液中の有機物濃度（n=3） 

 
TOC  

(mg/L) 
糖  

(mg/L) 

タンパク質 

(mg/L) 
C/P 

MBR-A 16.4±1.3 38.3±0.9 11.4±0.1 3.4 

MBR-B 22.2±0.9 36.4±1.7 17.3±0.1 2.1 
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汚泥ろ過性に差が生じたと考えられる。 

 

6.3.3.2 バイオポリマーの分子量分布が汚泥ろ過性に及ぼす影響 

 図 6-3 に汚泥上澄み液の LC-OCD クロマトグラムを示す。MBR-A と MBR-B の両者で分

子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポリマーのピーク（保持時間 56 分から 90 分）が検出

された。また、DOC に占めるバイオポリマーの割合は両者とも約 80％であり、汚泥上澄

み液中 DOC の主成分がバイオポリマーであったことが明らかである。バイオポリマーの

ピーク位置は MBR-A では保持時間 62 分、MBR-B では保持時間 63 分であった。これは、

MBR-A には MBR-B よりも分子量が大きいバイオポリマーが存在していたことを示唆して

いる。図 6-4 に汚泥上澄み液中のバイオポリマー濃度を示す。バイオポリマー濃度は

MBR-B の方が MBR-A よりも高い値であった。一方でサイズ画分ごとのバイオポリマー濃

度を比較すると、分子量 100 万 Da 以上のバイオポリマー濃度は MBR-A の方が高い値であ

ったことが分かる。木村ら[17]は分子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポリマーが極めて

高い膜ファウリング発生ポテンシャルを有する可能性が高いことを報告している。また

Zhu ら[28]は、分子量 50 万 Da 以上の高分子量バイオポリマー濃度の低下により、汚泥ろ

過性が改善されたことを報告している。分子量 100 万 Da 以上の高分子バイオポリマーが

より高濃度であったため、MBR-A の汚泥ろ過性が低かった可能性がある。 

 

図 6-3 ベンチスケール MBR 汚泥上澄み液の LC-OCD クロマトグラム 
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6.3.3.3 バイオポリマーの化学特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響 

  図 6-5 に両 MBR 汚泥上澄み液の FTIR スペクトルを示す。FTIR スペクトルの差異は、

バイオポリマーの特性の差異を反映すると考えられる。両 MBR において波数 1000-1100 

cm-1に位置するピークが顕著であった。このピークは C-O 伸縮に起因すると考えられ、糖

類の存在と関連づけることができる[29]。また、波数 1380 cm-1に位置するピークも両

MBR において共通して顕著であった。このピークは、amido-Ⅲ結合に起因するピークであ

ると考えられる。波数 1600 cm-1と 3300 cm-1に位置するピークはそれぞれ amido-Ⅰ結合と

O-H 伸縮に起因するピークであると考えられ、それぞれタンパク質と糖類の存在を示唆し

ている[30]。これら２つのピークは MBR-B の汚泥上澄み液の FTIR スペクトルにおいては

顕著であった。両 MBR の波数 1000-1100 cm-1に位置するピークの詳細に着目すると、

MBR-A では波数 1100 cm-1に位置するピークが顕著であり、MBR-B では波数 1020 cm-1に

位置するピークが顕著であった。MBR-A と MBR-B ではバイオポリマーの特性が異なるこ

とが示されている。 

 

図 6-4 ベンチスケール MBR 汚泥上澄み液中のバイオポリマー濃度 
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図 6-6 および図 6-7 それぞれに汚泥上澄み液中の単糖組成およびアミノ酸組成を示す。

MBR-A ではマンノース（Man）とラムノース（Rha）割合が MBR-B と比較して 5%以上高

く、ガラクトサミン（GalA）とガラクトース(Gal)の割合は MBR-B よりも 5%以上低かっ

た。単糖組成について、両 MBR の汚泥上澄み液には明確な差異が認められた。一方で、

アミノ酸構成については両 MBR で明確な差異が認められなかった。MBR-Aと MBR-B で

はバイオポリマーに特徴的な糖に差異があり、タンパク質には差異がないことが示唆され

ている。これらは FTIR 分析の結果とも類似しており、バイオポリマーの特性の差異は糖

類に起因していたと考えられる。低水温下で生成するバイオポリマーに特徴的な多糖類が

汚泥ろ過性の低下に関与した可能性がある。 

  

 

図 6-5 ベンチスケール MBR 汚泥上澄み液の FTIR スペクトル 
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図 6-6 ベンチスケール MBR 汚泥上澄み液の単糖組成 

 

 

図 6-7 ベンチスケール MBR 汚泥上澄み液のアミノ酸組成 
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6.4 まとめ 

 本章では人工下水を原水としたベンチスケール MBR を槽内水温制御条件下で連続運転

し、バイオポリマーの物理化学特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討した。本実験の結果

得られた知見を以下にまとめる。 

(1) MBR 槽内水温の違いにより汚泥ろ過性に差が生じた。 

(2) 汚泥懸濁液が発生させる膜ろ過抵抗は主として汚泥上澄み液中成分により生じてお

り、SS 成分に起因するろ過抵抗はわずかであった。 

(3) 低水温 MBR では汚泥上澄み液中に膜ファウリング発生ポテンシャルが大きい有機物

が生成することが明らかになった。 

(4) 低水温下で生成した分子量 100 万 Da 以上のバイオポリマーが汚泥ろ過性を低下させ

た可能性が示唆された。 

(5) 低水温下で生成するバイオポリマーに特徴的な多糖類が汚泥ろ過性の低下に関与した

可能性がある。 
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第 7 章  

 

都市下水処理パイロットスケール MBR

から回収・精製したバイオポリマーの

特性分析 

 

 

 

7.1 はじめに 

 膜分離活性汚泥法（MBR）は高度な処理水、設置面積の小ささ、容易な運転管理などの

長所があり、下水処理の高度化を実現する処理技術である[1–4]。一方で、膜ファウリング

による処理コストの増加は依然として MBR 導入の障害となっている[2,3]。MBR の連続運

転においては汚泥ろ過性の変動も問題となる[2,5]。汚泥ろ過性を低下させる成分の特性を

明らかにできれば、より効果的な膜ファウリング制御手法を確立できる可能性がある。 

本論文第 5 章の検討から、MBR 槽内バイオポリマー濃度と汚泥ろ過性に極めて高い相関

があることが示された。また、本論文第 6 章の検討から、バイオポリマーの特性が汚泥ろ

過性に影響を及ぼすことが示された。実下水を処理するMBR槽内においても、バイオポリ

マーの特性の変化が汚泥ろ過性に影響を及ぼしていると考えられる。 

MBR 膜ファウリング研究においては、バイオポリマーのモデル物質としてアルギン酸ナ

トリウムとウシ血清アルブミンが多用されている[3]。一方で、これらのモデル物質は

MBR 槽内 SMP とは異なる性質を持ち、モデル物質として不適切であるという指摘もされ

ている[6,7]。Yin ら[8]は海水からバイオポリマーを回収し、バイオポリマーの膜ファウリ

ング発生ポテンシャルが他の DOC 画分と比較して極めて高いことを報告している。また

Zheng ら[9]は河川水と二次処理水それぞれからバイオポリマーを回収し、バイオポリマー

の特性の違いが膜ファウリング発生ポテンシャルに影響を及ぼすことを報告している。実

下水を処理するMBRからバイオポリマーを選択的に回収できれば、実際のバイオポリマー
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の特性を直接的に分析することが可能となる。 

本章では都市下水パイロットスケールMBRからバイオポリマーを選択的に回収し、膜フ

ァウリング発生ポテンシャルや物理化学特性についてモデル物質との比較を行った。 

 

7.2 実験方法 

7.2.1 パイロットスケール MBR 槽内バイオポリマーの回収・精製 

 札幌市の創成川水再生プラザに設置したパイロットスケール MBR（有効体積：450 L, 

HRT: 6.2 時間、SRT: 30 日、MLSS 濃度: 7.2 g/L）から汚泥懸濁液を採取し、バイオポリマー

の回収・精製に用いた。遠心分離（3000 g, 5 分）により粗大な懸濁質を除去した後、上澄

み液をさらに遠心分離（15,000 rpm, 5 分）して微細な懸濁質を完全に除去した。限外ろ過

膜（分画分子量 13000 Da, 0.65 m2, ポリアクリルニトリル製）を用いたクロスフローろ過に

より、汚泥上澄み液中のバイオポリマーを選択的に濃縮した（濃縮倍率：4 倍）。本研究で

は冨永ら[10]の方法に従い、濃縮したバイオポリマーの精製を行った。濃縮水中にはバイ

オポリマーよりもサイズが小さいフミン質等が残存したため、蒸留水を添加しながらろ過

を継続することでバイオポリマーの純度向上を図った。この際、バイオポリマーの回収率

低下を防止するため、蒸留水のカルシウム濃度、pH、および電気伝導度を MBR 汚泥懸濁

液の値とほぼ等しく調整した。 

  

7.2.2 回収・精製したバイオポリマーとの比較に使用したモデル物質 

アルギン酸ナトリウム（以下、SA とする）、ウシ血清アルブミン（以下、BSA とする）

ならびに Pseudomonas aureginosa から抽出したリポ多糖（以下、LPS とする）はいずれも

Sigma Aldrich 製のものを用いた。SA および BSA はそれぞれ糖とタンパク質のモデル物質

として多用されている[3]。また、LPS は MBR における膜ファウリングの主原因物質とな

る可能性が示唆されている[11]。後述する回分ろ過試験においては、各溶液の TOC 濃度を

2 mg/L に調整した。また、溶液のカルシウム濃度、pH および電気伝導度はバイオポリマー

精製試料と同等になるよう調整した。 

 

7.2.3 回分ろ過実験による膜ファウリングポテンシャル評価 

 加圧型の全量ろ過セル（UHP-13K, Advantec Tokyo, Japan）を用いた回分ろ過試験により、

試料水が発生させた膜ファウリングを評価した。試料のろ過に先立って超純水をろ過し、

膜自体が有するろ過抵抗を算出した。実験には公称孔径 0.1 m の PVDF 膜（Toray, Japan）

を使用した。有効膜面積は 3.5 cm2である。また、全ての実験で未使用の新膜を使用した。

セル内に 10 mL の試料水を満たし、加圧空気を用いて一定圧力下（15 kPa）で撹拌（300 

rpm）を行いながらろ過した。本研究では試料水をリザーバーで供給することで、ろ過セ

ル内の試料水体積を一定に保った。電子天秤により膜透過水量を測定し、以下の式を用い
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て膜ろ過抵抗値を算出した。 

Rt = 
∆P

J ∙ μ
                                                                                                                                   (1) 

ここで、J は膜透過水フラックス(m3/m2/s)、ΔP は TMP(Pa)、μ は膜透過水の粘性係数(Pa･s)、

Rtは全ろ過抵抗値(m-1)を示す。また、Rtは以下の式で表される。 

Rt = Rm + Rf                                                                                                                (2) 

ここで、Rm は膜自体のろ過抵抗値(m-1)、Rf は膜ファウリングによるろ過抵抗値(m-1)を示す。

一連のろ過実験ではろ過時間が 2 時間に達した時点での膜透過水フラックスから膜ろ過抵

抗を算出し、Rfを指標として膜ファウリング発生ポテンシャルの評価を行った。 

 

 

7.2.4 PVDF に対する親和性の評価 

 MBR 汚泥懸濁液から分離・回収したバイオポリマーとフミン質の TOC 濃度を 2 mg/L に

調整し、Qsence E4 システム（Biolin Scientific, Sweden）を用いた QCM分析に供した。実験

で用いたのは表面に PVDF を塗布した AT カット金メッキ水晶子センサー（QCX-999, 

Biolin Scientific, Sweden）である。センサーの基本周波数は 4.95 MHz である。センサーは

超純水で表面を洗浄した後、窒素ガスにより乾燥させて実験に用いた。流量 50 L/min で

超純水を供給しながらセンサーの周波数変化量のゼロ点校正を行った後、同流量で試料水

をセンサー表面に供給した。測定中の温度は 20℃に保ち、センサーの周波数の変化を

QSoft401 ver. 2.8.2（Biolin Scientific, Sweden）により連続的に記録した。 

 センサー表面に吸着した物質の質量変化は、Suerbrey の式により算出される。 

∆m =-𝐶
∆f

n
                                                                                                                                   (3) 

ここで、Δm はセンサー単位面積あたりに吸着した物質の質量 （ng/cm2）、C は質量感度定

数（基本周波数 4.95 MHz では 17.7 ng/cm2/Hz）、Δf はセンサーの振動数変化量（Hz）、n は

オーバートーン次数（n=7）を示す。本研究では Δf をセンサー表面への物質の吸着量を表

す指標とした。 

 

7.2.5 分析方法 

 全有機炭素(TOC)および溶解性有機炭素(DOC)濃度はTOC計(TOC-VCSH, Shimadzu, Japan)

を用いて測定した。懸濁成分を含むサンプルは超音波破砕処理を 3 分間行った後に TOC 濃

度を測定した。糖およびタンパク質濃度の測定にはそれぞれフェノール硫酸法[12]とLowry

法[13]を使用した。標準試料にはグルコース、牛血清アルブミン(BSA)をそれぞれ使用した。

液体クロマトグラフィー-有機炭素測定（LC-OCD）(Model 8, DOC-LABOR Dr. Huber, 

Germany）を用いて試料の分子量分布を測定した。測定前に孔径 0.45 m の PTFE 膜を用い
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てろ過し、懸濁物質を除去した。分離カラムは HW-50s（Tosoh, Japan）[14]と HW-65s

（Tosoh, Japan）を用いた。HW-50s を単独で用いた場合を Method-A とし、HW-50s と

HW65s の連結カラムを用いた場合[15]を Method-B とした。フーリエ変換赤外分光計

（FTIR-8400S, Shimadzu, Japan）を用いてバイオポリマー精製試料とモデル物質の赤外線吸

収スペクトルを取得した。試料を 0.5％含む KBr ペレットを作成し、解像度 4 cm-1で測定し

た。精製バイオポリマーは透析バッグ（Thermo Fisher Scientific, USA） を用いて脱塩を行

い、凍結乾燥後の試料を測定に供した。 

 

7.3 結果と考察 

7.3.1 バイオポリマーの選択的回収 

 図 7-1 に MBR 汚泥上澄み液と精製バイオポリマー試料の LC-OCD クロマトグラム

（Method-B）を示す。連結カラムを用いた分子量分布測定では、保持時間 56 分から 90 分

に存在するピークがバイオポリマー、90 分から 110 分に存在するピークがフミン質に相当

する[15]。上澄み液では保持時間 100分付近にフミン質のピークが顕著であった。一方で、

精製バイオポリマー試料にはフミン質のピークが認められず、保持時間 61 分に顕著なピー

クが認められた。精製バイオポリマーが分子量 100万 Da以上の高分子量成分を多く含むこ

とが明らかである。また、精製バイオポリマー試料では保持時間 72 分、75 分および 80 分

にも微小なピークが認められた。これらはバイオポリマー濃縮前の汚泥上澄み液では認め

られなかったピークである。分子量 100万 Da以下のバイオポリマーは分子量の異なる様々

な低濃度の有機物により構成されていると考えられる[8]。表 7-1 に汚泥上澄み液と精製バ

イオポリマー試料の有機物濃度を示す。汚泥上澄み液中ではバイオポリマーが DOCに占め

る割合は 26.9%であった。一方で、精製バイオポリマー試料ではバイオポリマーが DOC に

占める割合は 85%であった。本研究では、汚泥上澄み液中バイオポリマーの回収率は 70%

であった。また、精製バイオポリマーの糖タンパク質比は 0.75 であった。 

 

 

表 7-1 汚泥上澄み液と精製バイオポリマー中の有機物濃度 

 
DOC  

(mg/L) 
バイオポリマー 

(mg/L) 

糖  

(mg/L) 

タンパク質 

(mg/L) 

汚泥上澄み液 5.2 1.4 N.D. 6.1 

精製バイオポリマー 4.7 4.0 3.9 5.2 

N.D. 不検出 
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7.3.2 バイオポリマーの膜ファウリング発生ポテンシャル 

 図 7-2 に汚泥上澄み液と濃度調整を実施したバイオポリマーの LC-OCD クロマトグラム

を示す。精製バイオポリマー濃度を汚泥上澄み液のバイオポリマー濃度と等しくしてろ過

実験を行い、バイオポリマーの膜ファウリング発生ポテンシャルを評価した。図 7-3 に上

述した試料水を用いた回分ろ過実験の結果を示す。精製バイオポリマーは汚泥上澄み液と

同等の膜ろ過抵抗を発生させた。汚泥上澄み液が発生させた膜ろ過抵抗は、バイオポリマ

ーに起因していたことが示されている。バイオポリマーの膜ファウリング発生ポテンシャ

ルが極めて高いことが明らかである。汚泥上澄み液中成分は汚泥懸濁液が発生させる膜ろ

過抵抗に大きく寄与することが報告されている[16]。MBR 汚泥懸濁液中においても、バイ

オポリマーは高い膜ファウリング発生ポテンシャルを有する可能性が示唆された。 

 

  

 

図 7-1 MBR 汚泥上澄み液と精製バイオポリマーの LC-OCD クロマトグラム 
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図 7-2 MBR 汚泥上澄み液と濃度を同等に調整した精製バイオポリマーの LC-OCD クロ

マトグラム（図 7-3 に示した回分ろ過試験に使用） 

 

 

図 7-3 回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗（n=3） 

(a) MBR 汚泥上澄み液 (b) 精製バイオポリマー 
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7.3.3 PVDF に対するバイオポリマーの親和性 

図 7-4 にバイオポリマーとフミン質の QCM 分析におけるセンサー振動数変化量（ΔF）

の経時変化を示す。図中の矢印はバイオポリマーとフミン質の注入を開始した点を示して

いる。バイオポリマーによる振動数変化が明らかに大きく、バイオポリマーの PVDF セン

サーへの吸着量がフミン質を上回っていたことが分かる。このことは、フミン質と比べて

バイオポリマーとPVDFの親和性が極めて高いことを示している。バイオポリマーとPVDF

膜の親和性が高いことが、バイオポリマーの高い膜ファウリングポテンシャルの要因であ

ると考えられる。山村ら[17]は原子間力顕微鏡（AFM）のカンチレバー先端に多糖類とフ

ミン質を模擬したビーズを固定して PVDF 膜との親和性を評価し、多糖類を模擬したビー

ズが明らかに高い親和性を示したことを報告している。表 7-1 に示したように、本研究に

おいて多糖類は精製バイオポリマーの構成成分であることが明らかである。精製バイオポ

リマー中の多糖類が PVDF との高い親和性に寄与していた可能性がある。また、本研究の

分析時間では精製バイオポリマーの評価に用いたセンサーの ΔF は平衡に達していなかっ

た。Yin ら[8]は AFM のカンチレバー先端にバイオポリマーおよびフミン質で被覆したビー

ズを固定し、バイオポリマー同士の付着力がフミン質同士の付着力よりも大きかったこと

を報告している。センサーに吸着したバイオポリマー上にさらにバイオポリマーが付着し

続けた結果、ΔF が大きくなった可能性も指摘できる。 

 

 

図 7-4 バイオポリマーとフミン質の QCM分析におけるセンサー振動数の経時変化 
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7.3.4 精製バイオポリマーとモデル物質の比較 

7.3.4.1 分子量分布 

図 7-5 に精製バイオポリマーとモデル物質の LC-OCD クロマトグラムを示す。図 7-5（a）

と図7-5（b）はそれぞれMethod-Aを用いた場合とMethod-Bを用いた場合を示す。Method-

A を用いた場合、精製バイオポリマー（保持時間：29 分）、LPS（保持時間：30 分）、SA

（保持時間：32 分）、BSA（保持時間：36 分）の順にピークが認められた。これは、バイ

オポリマーがモデル物質よりも分子量が大きかったことを示している。 

Method-B を用いた分析の結果（図 7-5（b））は、上述した分子量の差異をより顕著に示

していると考えられる。精製バイオポリマーのピークは保持時間 60 分に認められたが、

SA および BSA のピークはそれぞれ保持時間 80 分と 90 分に認められた。7.3.1 でも述べた

ように、精製バイオポリマーには分子量 100万Da以上の顕著なピークが認められた。MBR

槽内バイオポリマーの分子量は SA および BSA よりも極めて大きいことが明らかであり、

両モデル物質がMBR膜ファウリング研究におけるバイオポリマーのモデル物質としては不

適切である可能性を示している。一方で LPSは保持時間 62分にピークが認められ、バイオ

ポリマーとの分子量の差異は SA および BSA よりも小さいと考えられる。 

 

7.3.4.2 FTIR 分析 

 図 7-6 に精製バイオポリマーおよびモデル物質の FTIR スペクトルを示す。図中の(a)~(h)

は精製バイオポリマーに特徴的なピークである。(a) 波数 3400 cm-1と (h) 波数 1000-1000 cm-

1に認められるピークは、それぞれ-OHと C-Oに起因すると考えられ、これらは多糖類の存

在を示唆するものである[18]。波数 1650 cm-1と波数 1540 cm-1付近に認められるピークは、

それぞれ amide-1 と amido-2 に起因すると考えられ、タンパク質の存在を示唆するものであ

 
図 7-5 精製バイオポリマーとモデル物質の LC-OCD クロマトグラム 

(a) Method-A, (b) Method-B 

 



 

第 7 章 都市下水処理パイロットスケール MBR から回収・精製したバイオポリマーの特性分析 

91 

 

る[18]。また、波数 2950 cm-1、1720 cm-1、1380 cm-1に認められるピークは、脂質の存在と

関連づけることができる[18]。精製バイオポリマーは多糖類、タンパク質および脂質によ

り構成されていると考えられる。一方で、SA、BSA ならびに LPS の FTIR スペクトルはバ

イオポリマーとは異なっていた。実際のバイオポリマーはモデル物質とは特性が異なる有

機物質から構成されていることが明らかである。 

7.3.4.3 膜ファウリング発生ポテンシャル 

図 7-7 に精製バイオポリマー、SA、BSA、LPS を用いた回分ろ過試験において発生した

膜ろ過抵抗の経時変化を示す。精製バイオポリマーをろ過した場合に膜ろ過抵抗の上昇が

最も顕著であった。精製バイオポリマーが発生させた膜ろ過抵抗は SAの 2.1倍、LPSの 1.6

倍であった。また BSA をろ過した場合には、膜ろ過抵抗の上昇はほとんど起こらなかった。

モデル物質と比較してバイオポリマーの膜ファウリング発生ポテンシャルが高いことが明

らかである。7.3.4.1 で述べたように精製バイオポリマーと LPS の分子量分布は類似してい

たが、膜ファウリング発生ポテンシャルは精製バイオポリマーが明らかに高かった。分子

量分布以外の特性も膜ファウリング発生ポテンシャルに影響を及ぼすことが明らかである。

7.3.4.2 で述べたように、バイオポリマーとモデル物質の化学特性の差異が膜ファウリング

発生ポテンシャルに影響を及ぼすと考えられる。 

  

 

図 7-6 精製バイオポリマーとモデル物質の FTIR スペクトル 
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7.4 まとめ 

 本章では実都市下水を処理するパイロットスケール MBR の汚泥懸濁液からバイオポリ

マーを選択的に回収・精製し、膜ファウリング発生ポテンシャルの評価および物理化学特

性の分析を行った。本実験の結果得られた知見を以下にまとめる。 

(1) MBR 汚泥懸濁液から回収率 70％でバイオポリマーを選択的に回収することに成功し

た。 

(2) MBR 槽内においてバイオポリマーの膜ファウリング発生ポテンシャルが高いことが示

唆された。 

(3) フミン質と比較して、バイオポリマーと PVDF の親和性が極めて高いことが明らかに

なった。 

(4) MBR 膜ファウリング研究においてモデル物質として多用されてきた SA および BSA

は、実際のバイオポリマーとは特性が大きく異なることが示された。また、バイオポ

リマーはモデル物質よりも高い膜ファウリング発生ポテンシャルを示した。 

(5) 実際のバイオポリマーと LPS には従来モデル物質よりも類似性が認められた。  

 

図 7-7 精製バイオポリマーとモデル物質の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗

（n=3） 
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第 8 章  
 

総括 

 

 

 

8.1 本研究で得られた知見のまとめ 

 本研究では MBR 汚泥ろ過性に影響を及ぼす成分の消長および特性について検討した。

パイロットスケール実験における汚泥中成分の継続的な測定ならびに汚泥ろ過性評価手法

の検討、汚泥ろ過性に影響を及ぼす成分の分離・回収による特性分析などを実施した。各

章で得られた知見について以下にまとめる。 

 

 第 3 章「都市下水処理パイロットスケール MBR における汚泥ろ過性の高頻度モニタリ

ングに基づく膜ファウリングの判別」では、実都市下水を処理するパイロットスケール

MBR における継続的な汚泥ろ過性評価に基づいて TMP 上昇の原因を判別した。また、

CST 測定を改良し、コロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響も検討した。汚泥の回分ろ過

試験において発生した膜ろ過抵抗と CST に相関が認められた。コロイド成分が汚泥ろ過性

に及ぼす影響が顕著であった期間に、可逆的ファウリングの発生に伴い TMP が急激に上

昇した。一方で、コロイド成分が汚泥ろ過性に影響を及ぼさない期間の TMP の急激な上

昇は、不可逆的ファウリングの蓄積が原因であることが示唆された。改良 CST 測定により

汚泥ろ過性を評価することで、MBR の運転管理を効率化できる可能性があると考えられ

る。コロイド成分の濃度と汚泥ろ過性の相関関係について検討した結果、LPS と汚泥ろ過

性との間に高い相関が認められた。MBR 槽内水温の低下または流入原水中イオンバランス

の変動により、コロイド成分の濃度が増加した可能性が示唆された。 

第 4 章「改良 CST 測定による都市下水処理パイロットスケール MBR の汚泥馴致期間に

おける汚泥ろ過性の評価」では、実都市下水を処理するパイロットスケール MBR の汚泥

馴致期間において第 3 章で提案した改良 CST 測定の有用性を検証した。コロイド成分が汚

泥ろ過性に及ぼす影響が顕著であった期間では、極めて低い膜透過水フラックスに設定し

たにもかかわらず TMP が急激に上昇した。クリティカルフラックス測定を実施した場合
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でも、同期間では汚泥ろ過性が極めて低かったことが示された。コロイド成分が汚泥ろ過

性に影響を及ぼさなかった期間では TMP が上昇せず、安定運転が可能であった。閉塞膜

表面のゲル層と汚泥上澄み液中成分を詳細に分析した結果、汚泥ろ過性を低下させたコロ

イド成分が可逆的ファウリングに伴う TMP の急激な上昇の原因であったことが強く示唆

された。 

第 5 章「MBR 槽内バイオポリマー濃度および特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響」で

は、実都市下水を処理するパイロットスケール MBR を約 3 年間連続運転し、MBR 槽内バ

イオポリマーの濃度および特性の変化が汚泥ろ過性に及ぼす影響を検討した。また、槽内

水温を制御したベンチスケール MBR を連続運転し、槽内水温の低下がバイオポリマー濃

度と汚泥ろ過性の変化に及ぼす影響を別途検討した。回分ろ過試験により汚泥ろ過性を継

続的に評価した。また、汚泥溶解性成分中の有機物濃度と特性についても継続的に分析し

た。MBR 槽内水温の変化に伴い、汚泥ろ過性が周期的に変動した。また、LC-OCD を用い

て測定した汚泥溶解性成分中のバイオポリマー濃度にも同様の周期的な変動が認められ

た。従来の比色法を用いて定量した汚泥溶解性成分中の糖ならびにタンパク質濃度と汚泥

ろ過性には相関が認められなかった。一方で、バイオポリマー濃度と汚泥ろ過性との間に

は極めて高い相関が認められた。低水温下で分子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポリ

マーの濃度が増加したことで、汚泥ろ過性が低下した可能性が示唆された。また、汚泥溶

解性成分の FTIR 分析により、糖類の変化に起因してバイオポリマーの特性が変化したこ

とが示唆された。槽内水温を制御したベンチスケール MBR 実験において、槽内水温低下

後に分子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポリマー濃度の増加と汚泥ろ過性の低下が認

められた。パイロットスケール MBR 実験と同様に、槽内水温の低下直後には変化が認め

られなかった。槽内水温の低下がバイオポリマー濃度の増加と汚泥ろ過性の低下の要因と

なることが示された。 

第 6 章「MBR 槽内バイオポリマーの物理化学特性が汚泥ろ過性に及ぼす影響」では、人

工下水を処理する 2 台のベンチスケール MBR をそれぞれ異なる槽内水温に制御して並列

運転した。槽内水温 13℃で運転した MBR において、槽内水温 23℃で運転した MBR と比

較して膜ファウリング進行速度が顕著に大きかった。両 MBR 汚泥懸濁液の回分ろ過試験

においても、低水温で運転した MBR の汚泥ろ過性が低いことが示された。汚泥上澄み液

中有機物濃度は低水温 MBR においてより低く、有機物特性が汚泥ろ過性の差異を生じさ

せた可能性が示唆された。両 MBR の汚泥上澄み液において、バイオポリマーが DOC の

80%を占める主成分であった。低水温 MBR では分子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポ

リマーの濃度が高かったことが、低い汚泥ろ過性の要因であったと考えられる。汚泥上澄

み液の FTIR 分析の結果、汚泥上澄み液中の糖の特性に差異がある可能性が示唆された。

汚泥上澄み液の単糖およびアミノ酸組成分析の結果、単糖組成については両 MBR で明確

な差異が認められた。一方で、アミノ酸組成については両 MBR で差異は認められなかっ
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た。低水温下で生成するバイオポリマーに特徴的な多糖類が汚泥ろ過性の低下に関与した

可能性が示唆された。 

第 7 章「都市下水処理パイロットスケール槽内バイオポリマーの選択的回収・精製と特

性分析」では、実都市下水を処理するパイロットスケール MBR の汚泥懸濁液から選択的

回収したバイオポリマーの特性を分析した。また、MBR 膜ファウリング研究において用い

られるアルギン酸ナトリウム、BSA、LPS などのモデル物質と精製バイオポリマーの物理

化学特性を比較した。UF 膜を用いたクロスフローろ過により、汚泥上澄み液中バイオポリ

マーを回収率 70％で選択的に回収することに成功した。バイオポリマーは分子量 100 万

Da 以上の高分子量成分を多く含むことが示された。汚泥上澄み液中バイオポリマー濃度と

精製バイオポリマーの濃度を同等にした回分ろ過試験では、汚泥上澄み液が発生させた膜

ろ過抵抗と精製バイオポリマーが発生させた膜ろ過抵抗がほぼ一致した。バイオポリマー

が MBR 槽内で高い膜ファウリング発生ポテンシャルを有する可能性が示唆された。精製

バイオポリマーとフミン質を用いた QCM 分析では、フミン質と比較してバイオポリマー

と PVDF の親和性が極めて高いことが示された。このことが、バイオポリマーの高い膜フ

ァウリング発生ポテンシャルの要因であったと考えられる。MBR 槽内バイオポリマーはア

ルギン酸ナトリウムならびに BSA と比較して分子量が極めて大きいことが明らかになっ

た。また FTIR 分析により、実際のバイオポリマーとモデル物質の特性が大きく異なるこ

とが示された。実際のバイオポリマーはモデル物質よりも極めて高い膜ファウリング発生

ポテンシャルを示した。一方で、LPS と実際のバイオポリマーには一定の類似性が認めら

れた。 

 

本研究で得られた知見は以下のように総括される。 

[汚泥ろ過性の評価手法] 

 汚泥懸濁液の回分ろ過試験において発生した膜ろ過抵抗と CST の間に相関が認められ

た。回分ろ過試験と比較して CST は簡便かつ迅速な汚泥ろ過性評価を可能とするため、

MBR の実運転において有用な汚泥ろ過性評価手法であると考えられる。また、CST の測定

方法は標準化されている[1]ため、CST を用いることで異なる MBR 間での汚泥ろ過性の比

較も可能になると考えられる。 

 

[汚泥ろ過性に影響を及ぼす成分の消長と特性] 

 コロイド成分が汚泥ろ過性に強い影響を及ぼした際に、可逆的ファウリングの発生に

伴い TMP が急激に上昇した。汚泥ろ過性の低下を引き起こしたコロイド成分が TMP

の急激な上昇にも関与していたと考えられる。槽内水温または流入原水中イオンバラ

ンスがコロイド成分の変化に影響を及ぼす要因であると考えられる。 

 汚泥上澄み液中のバイオポリマー濃度と汚泥ろ過性に極めて高い相関が認められた。

低水温下で分子量 100 万 Da 以上の高分子量バイオポリマーの濃度が増加したため、
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汚泥ろ過性が低下したと考えられる。バイオポリマーの特性の変化も汚泥ろ過性に影

響を及ぼした可能性が示唆された。 

 槽内水温の差異により、バイオポリマーの特性にも差異が生じることが明らかになっ

た。 

 バイオポリマーの特性の差異が汚泥ろ過性に影響を及ぼしていた。 

 汚泥上澄み液が発生させる膜ろ過抵抗は、バイオポリマーにより発現していた。 

 フミン質と比較して、バイオポリマーと PVDF の親和性が極めて高いことが明らかに

なった。 

 実際のバイオポリマーはモデル物質とは特性が大きく異なることが明らかになった。 

 

8.2 MBR 膜ファウリングの効率的かつ効果的な制御に向けた提言 

 本研究で得られた知見をもとに、MBR における膜ファウリングを効率的かつ効果的に制

御するための方法を以下に提案する。 

 改良 CST 測定によりコロイド成分が汚泥ろ過性に影響を及ぼしていることが認められ

た場合には、曝気風量を増加させて可逆的ファウリングを抑制する。逆洗が可能であ

れば、逆洗頻度を増加させる[2]。また、生物反応槽に凝集剤を投入することでコロイ

ド成分の濃度を低下させる[3]などの対応が有効であると考えられる。 

 CST の変化が認められないにもかかわらず TMP が上昇している場合、不可逆的ファ

ウリングの蓄積により局所的なフラックスが上昇している[4,5]と考えられる。この場

合は、膜の薬品洗浄を実施して不可逆的ファウリングを解消することで TMP の急激

な上昇を回避できると考えられる。 

 QCM分析により実際のバイオポリマーと親和性が低い膜材質を選定することで、耐フ

ァウリング膜を開発できる可能性がある。 

 バイオポリマーの詳細を明らかにすることで、MBR 膜ファウリング研究により適した

モデル物質の選定が可能になる。実際のバイオポリマーと類似したより適切なモデル

物質の選定により、真に有効な耐ファウリング膜の開発、膜洗浄方法の開発などが加

速すると考えられる。 

 

8.3 今後の課題 

 本研究を通して明らかになった課題および検討が及ばなかった点について以下に示す。 

 

 改良 CST 測定によりコロイド成分が汚泥ろ過性に及ぼす影響を評価することの有用性

が示唆された。一方で、本手法の有用性については運転条件が異なる MBR において

も検証する必要がある。 
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 本研究では MBR 槽内水質と不可逆的ファウリングの蓄積に起因する TMP の急激な上

昇を関連づけることができなかった。MBR 槽内溶存有機物の特性ならびに膜特性の変

化と不可逆的ファウリングの関係をより詳細に検討する必要がある。 

 本研究では主に汚泥中成分の濃度および特性と汚泥ろ過性の関係について検討した

が、パイロットスケール MBR においては汚泥ろ過性が低下した際に TMP の上昇が認

められない場合があった。これは設定した膜透過水フラックスがクリティカルフラッ

クスに対して十分に低かったためであると考えられる。汚泥ろ過性と TMP の関係は

設定する膜透過水フラックスにより異なる[6]。本研究よりも高い膜透過水フラックス

に設定した MBR においても検討を行う必要がある。 

 本研究では実下水を処理する MBR において汚泥ろ過性が低下した期間のバイオポリ

マーを精製・回収することができなかった。汚泥ろ過性が低下している期間に実際の

バイオポリマーを精製・回収し、特性分析を行う必要がある。 
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