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ＵＳＢリアクターによるグラニュールの脱窒試験を合成排水２種類で行った。その結果，メタノール基質では

窒素容積負荷24.4g-N/ /日で窒素除去率90％以上を維持し，高濃度での効率的な処理ができ，そのときのBOD成ç

分も50％除去されていた。また，脱窒反応における処理能力は温度依存性がみられたが，高温・高負荷での脱窒

処理は窒素ガスによる発泡・突沸・ブリッジ現象などが発生して，効率的な処理ができなかった。

一方，酢酸基質では窒素容積負荷6.1g-N/ /日で，窒素除去率90％以上を維持し効率的処理ができた。しかし，ç

その処理能力はメタノール基質の約25％で，ＵＳＢリアクターによる脱窒処理では電子供与体となる有機物の基

質に大きく依存することが分かった。

１． 緒 言

工場排水・生活排水に含まれる窒素化合物は，湖沼や閉

鎖性海域の富栄養化の原因の一つであり各地で問題となっ

ている。本県でも，高濃度有機性排水の海洋投入禁止（一

部例外品目を除く）による陸上処分や家畜ふん尿，動植物

原料由来とする流入原水について，ＢＯＤ除去と共に窒素

除去が懸案となっている 。この処理において，生物学的１）

除去方法で，より高濃度で菌体を保持し，効率の良いリア

クターとして微生物を固定化する方法が，活用され始めて

いる 。２)

微生物の固定化には，これまで生物膜や包括固定化によ

，る方法が低濃度有機性排水等に実用化されているが３ ４ ５） ） ）

前者は剥離や高濃度での肥大化・閉塞等で，後者も固定化

の寿命やコスト，高濃度有機性排水処理等で課題が残る。

一方，ＵＡＳＢ法(上向流嫌気性汚泥床:Upflow Anaerobic

Sludge Blanket）は，その汚泥が極めて高濃度の菌体を保

持しつつ，高負荷の処理が可能で沈降性のすぐれたグラニ

ュールを形成するため，高濃度有機性排水処理法として実

用化されている 。しかし，嫌気性処理のためアンモニア６）

性窒素が残存し，窒素除去には課題が残っている 。７）

そうした背景から，近年ＵＡＳＢ法を主に窒素除去へ応

， ）用した ＵＳＢ法(上向流汚泥床：Upflow Sludge Blanket

が注目され研究され始めているが ，基礎的研究が乏８）９）10）

しく実用化にはほとんど至っていない。このため，本研究

では，有機物を除去しながら，窒素の効率的な除去方法で

あるＵＳＢ法の実用化を目的とした基礎試験を行ったので

報告する。

企画情報部*

２． 実 験

２．１ 実験装置および実験方法

脱窒反応槽は，図１に示したように二重管塔型リアクタ

（ ， ， ） ，ー 有効容積0.45 内径32mm×550mm アクリル製 でç

上部にガス分離槽が設けてある。流入原水は表１の基質組

成からなる合成排水で，硝酸性窒素としては硝酸ナトリウ

ムを，電子供与体としての有機物にはメタノールと酢酸の

２種類を使用した。

窒素濃度に対するＢＯＤ濃度（有機物量）は，メタノー

ル基質の場合４倍量，酢酸基質の場合5.5倍量とそれぞれ

理論値の２倍程度に調整した。原水は，腐敗を防ぐため冷

蔵室（２℃）で保管し，加温槽(室温）を経てマイクロチ

ューブポンプでリアクターへ下部から上向流で供給した。

リアクターの温度は恒温水（補助的に空調設備を使用）を

図１ ＵＳＢによる脱窒装置
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7）８）表１ 原 水 の 基 質 組 成

基 質 組 成 (濃度)

KH PO 30 (mg-P/ )2 4 ç

CaCl･2HO 30 (mg-Ca/ )2 2 ç

MgCl･6HO 5.0 (mg-Mg/ )2 2 ç

FeCl･nHO 0.13 (mg-Fe/ )2 2 ç

CuSO･5HO 0.13 (mg-Cu/ )4 2 ç

MnSO･6HO 0.02 (mg-Mn/ )4 2 ç

NaMoO･2HO 0.02 (mg-Mo/ )2 4 2 ç

ZnCl 0.10 (mg-Zn/ )2 ç

CoCl･6HO 0.01 (mg-Co/ )2 2 ç

CHOH 400～6,000 (mg-BOD/ )3 ç

NaNO 100～1,500 (mg-N/ )3 ç

CHCOONa 550～3,300 (mg-BOD/ )3 ç

NaNO 100～ 600 (mg-N/ )3 ç

循環させ，18℃，28℃，38℃に保った。また，ガス抜きを

円滑にするために攪拌羽（サイズ20×10×４mmを13枚，ア

クリル製）を設けて，５r.p.m. で回転させた。

ＨＲＴ(水理学的滞留時間)は，0.75hr～４hrで，線流速

は14cm/hr～73cm/hrとした。また，種汚泥は薩南衛生処理

（ ）組合のし尿処理場から採取した汚泥 汚泥濃度6,000mg/ç

を用いた。この汚泥を図１の脱窒装置（リアクター）に入

れ，原水を窒素容積負荷0.5g-N/ /日から開始した。ç

２．２ 分析方法

窒素除去率は，イオンクロマトグラフ（日本ダイオネク

ス（株）製:DX-500）で，原水の硝酸性窒素濃度に対して

処理液中に残存する窒素濃度（硝酸性窒素と亜硝酸性窒素

の和）から求めた。有機酸分析は，高速液体クロマトグラ

フ（日本分光（株）製：GULLIVER 1500 有機酸分析システ

ム）で分析を行い，そのほかＭＬＳＳ（汚泥濃度）やＢＯ

Ｄ(生物学的酸素要求量)等の分析は ＪＩＳ Ｋ0102-1998

に準拠して求めた。また，無機分析は，全自動蛍光Ｘ線分

析装置（理学電機（株）製：RIX-3000）で行った。

２．３ グラニュールの表面観察

グラニュールを，2.5％グルタールアルデヒド溶液で固

定した後，エタノール溶液(50～100％)で順次脱水し，さ

らに，t-ブチルアルコールで置換した後，真空乾燥，金蒸

着して，走査型電子顕微鏡（ＳＥＭ，日本電子（株）製：

JSM-840）で表面観察した。なお，アルコールは無水硫酸

銅を入れて脱水処理したものを使用した。

３．結果および考察

３．１ グラニュールの生成

（ ）窒素容積負荷0.5g-N/ /日 硝酸性窒素濃度100mg-N/ç ç

から上向流で原水の通水を開始すると，当初，種汚泥はガ

スを抱いたままリアクターからほとんど流出し，底部にわ

ずかに残る程度であった。

（Ａ）実体顕微鏡 （Ｂ）ＳＥＭ ×65

（Ｃ）ＳＥＭ ×5000 （Ｄ）ＳＥＭ ×10000

図２ グラニュールの表面観察写真（メタノール基質）
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しかし，10日目頃からリアクター下部に径１mm～３㎜の

グラニュールの生成を確認できるようになった。その表面

観察写真を図２(A)～(D)に示した。この結果，低倍率観察

では，グラニュールはベージュの色調をした粒状を形成し

いることが分かり，さらに高倍率観察では，菌糸を伸ばし

た網目構造で，多くの桿菌を優占種とした菌体であること

が確認できた。この菌体は，形状や基質条件からしてメタ

ノール資化性で脱窒能力をもった 様の菌Hyphomicrobium

体と推察できた 。さらに１ヶ月間，窒素除去率を確認し８）

ながら窒素容積負荷を2.0g-N/ /日まで増加させ，グラニç

ュ－ルの馴養と菌体（汚泥）増殖を行った。

３．２ メタノールを基質とした脱窒試験

３．２．１ 窒素容積負荷試験

電子供与体としてメタノールを基質とした合成排水を通

水させて脱窒試験を行い，その硝酸性窒素濃度に対する窒

素除去率を求め，窒素容積負荷に対する処理能力を検討し

た。反応温度28℃，ＨＲＴは1.0hr，線流速55cm/hrの条件

で，硝酸性窒素濃度100mg-N/ （窒素容積負荷2.4g-N/ /ç ç

日）から開始して，段階的にその濃度を増加させ，硝酸性

窒素濃度1,200mg-N/ （窒素容積負荷29.3g-N/ /日）まç ç

で濃度を増加させ220日間連続して処理を行い，その結果

を図３に示した。

硝酸性窒素濃度1,000mg-N/ （窒素容積負荷 24.4g-N/ç

/日）までは窒素除去率90％以上を維持し，高濃度負荷ç

での効率的処理ができ，そのときＢＯＤ容積負荷は97.6g-

BOD/ /日であった。しかし，硝酸性窒素濃度を1,200mg-Nç

/ に増加させると除去率は80％程に低下したことから，ç

çこの条件下では処理能力として，窒素容積負荷24.4g-N/

/日が限界であると推察した。

図３ 硝酸性窒素濃度に対する窒素除去率
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また，脱窒試験で窒素負荷を増加させる過程で，低濃度

負荷時では径２～３mmのグラニュールがリアクター下部を

中心に多く存在したが，負荷を高くするにつれて径１mm以

下のグラニュールが多く存在するようになった。これは，

流速55cm/hrの上向流速に加えて，リアクター内部で多量

の窒素ガスが発生し放出されたことで，グラニュ－ルがよ

り多くの摩擦を受けることになり，粒径が小さくなったと

考えられた。このため，沈降性のすぐれた細かい汚泥がリ

çアクター内に密に充填されため，窒素容積負荷24.4g-N/

/日のとき，汚泥濃度(MLSS）は180,000mg/ ，有機性汚泥ç

濃度（MLVSS）は115,000mg/ と，極めて高濃度で存在しç

た。また，このときの MLVSS/MLSS は64％で，菌体の脱窒

速度は210mg-N/VSSg/日であった。

一方，MLSS 125,000mg/ ，窒素容積負荷14.7ｇ-N/ /ç ç

日，ＢＯＤ容積負荷58.8ｇ-BOD/ /日の条件で，７日間にç

わたり汚泥発生量の検討を行った。この結果，26.5ｇ/日

のＢＯＤ負荷に対して3.2ｇ/日の汚泥発生量が認められ，

汚泥発生率として12.1％であった。また，この時のＢＯＤ

除去率は65％だったため，除去ＢＯＤあたりの汚泥発生率

は18.5％となった。これは，通常の活性汚泥法の汚泥発生

率（30～50％）より少ないため，今後，高濃度有機性排水

処理を行う上でＵＳＢ法を処理工程中に組み込むことは，

余剰汚泥減量化の点からも有効な処理法である言える。

次に，グラニュールの無機成分結果を表２に示した。こ

の結果，無機成分の主成分としてリンとカルシウムがグラ

ニュール形成に関与していることが分かった。このことか

ら，実排水に適用する場合は含有する無機成分の種類やそ

の濃度について確認しておく必要がある。

ところで，脱窒反応に伴い有機物が消費されるが，その

指標としてＢＯＤ除去率を表３に示した。この結果，低負

荷ほどその除去率は69％と高く，高負荷になるにつれて除

去率50％以下に低下する傾向がみられた。

表２ グラニュールの無機分析（％）

２ ２ ２ ２ ５ＳｉＯ ＭｇＯ ＣａＯ Ｎａ Ｏ Ｋ Ｏ Ｐ Ｏ

6.3 2.5 41.4 4.2 3.2 42.3

表３ 窒素負荷に対するＢＯＤ除去率

窒素容積負荷 原水BOD濃度 処理水BOD濃度 除去率

（ｇ-N/ /日) (mg/ ) (mg/ ) (％)ç ç ç

4.9 800 250 69

9.8 1,600 520 68

14.7 2,400 840 65

19.6 3,200 1,510 53

24.4 4,000 1,940 51

29.3 4,800 2,600 46
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３．２．２ 窒素除去率に及ぼす反応温度の影響

グラニュ－ルの処理能力において，温度依存性を検討す

るために，反応温度（18℃，38℃）を変えて脱窒試験を行

い，その結果を図４（18℃ ，図５（38℃）に示した。）

硝酸性窒素濃度1,000mg-N/ (窒素容積負荷24.4g-N/ /ç ç

日)，ＨＲＴ1.0hrの条件で反応温度を18℃へ低下させ，脱

窒試験を行ったところ，窒素除去率は徐々に低下して50％

程となった。28℃と比較して半分の処理能力しかなく大き

く温度に依存する結果となった。一方，同様な条件で38℃

に反応温度を上昇させた場合は，さらに，29.3g-N/ /日ç

まで窒素容積負荷を増加させても90％以上の除去率を達成

できた。しかし，硝酸性窒素濃度を1,500mg-N/ (窒素容ç

積負荷36.7g-N/ /日)にすると，発生する窒素ガスが内部ç

に充満し，ブリッジ現象を形成するようになり効率的処理

， 。が維持できず 除去率は50％以下へ大きく低下していった

同時に，ＢＯＤ濃度が原水6,000mg/ に対して，処理水Ｂç

ＯＤが4,200mg/ とその除去率が30％しかないことから，ç

図４ 反応温度18℃における窒素除去率

図５ 反応温度38℃における窒素除去率
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脱窒反応に有機物が効率的に消費されていない状況も裏付

けられた。このため，高負荷条件で高い反応温度にするこ

とは，処理能力を向上させることはできるが，処理能力と

しては限界に近く，安定した効率を考えるとさほど効果的

ではないと考えた。

さらに硝酸性窒素が脱窒され窒素ガスに変換される場

， ， ，合 反応過程で亜硝酸性窒素の存在が確認されるが 今回

負荷を高くして窒素除去率が低下した場合でも，残存する

窒素はそのほとんどが硝酸性窒素で検出されていることか

ら，硝酸性窒素の還元反応が脱窒には支配的と言えた。

３．２．３ アンモニア性窒素による阻害

実排水の窒素形態では，アンモニア性窒素としてリアク

ターに流入してくる場合が考えられる。活性汚泥法ではア

ンモニア性窒素濃度が高くなると，その処理に阻害を生じ

ることがあるため ，ＵＳＢ法でもその阻害について検討1１)

する必要がある。アンモニア性窒素として塩化アンモニウ

ムを原水に添加して，その濃度を徐々に上昇させながら脱

窒反応に及ぼす影響を調べた。

処理条件として，硝酸性窒素濃度600mg-N/ （窒素容積ç

負荷14.4g-N/ /日 ，反応温度28℃，ＨＲＴ1.0hr，線流ç ）

速55cm/hrを一定として，アンモニア性窒素濃度を100mg-N

ç ç/ から開始して，段階的に増加させながら1,000mg-N/

， 。まで 240日間連続して処理を行った結果を図６に示した

アンモニア性窒素濃度1,000mg-N/ になると，窒素除去率ç

が若干低下する傾向がみられたが，概ね良好に処理されて

いた。このことから，今回の処理条件下で，アンモニア性

窒素濃度を増加させ，脱窒反応によりその処理水のｐＨが

9.5～10.0とアルカリ性を示すような状況でも，グラニュ

ール化した脱窒菌は，阻害を受けにくく，窒素除去率には

大きな影響がないことが分かった。

図６ アンモニア性窒素の窒素除去率への影響
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３．３ 酢酸を基質とした脱窒試験

酢酸を基質とした原水を使用して脱窒試験における処理

能力の検討を行った。これは，ＵＳＢ法によるグラニュー

ルの脱窒処理を実排水に応用する場合，有機物が分解され

低級脂肪酸になっている可能性が高く，代表的な成分であ

る酢酸を基質としてその処理能力について確認する必要が

あると考えたためである。

酢酸基質のグラニュールは，メタノール基質で使用した

グラニュールを酢酸基質の原水で45日間馴養してから，試

験を開始した。馴養後のＳＥＭによる観察写真を図７に示

した。メタノール基質と同様な形状をしているが，菌糸を

伸ばした表面の網目構造がやや不明瞭であった。これは図

７(Ｃ)，(Ｄ)に見られるように，グラニュール表面に付着

している微小なＳＳ成分が一因で，流入原水の変質や脱窒

反応で生じるＳＳ成分と推定した。

３．３．１ 窒素容積負荷試験

反応温度28℃，ＨＲＴ2.0hr，線流速28cm/hrの条件で，

窒素容積負荷1.2g-N/ /日（硝酸性窒素濃度100mg-N/ ）ç ç

から開始して徐々に負荷を増加させ，その除去率を図８に

示した。なお，ＨＲＴを２倍に長く設定した理由は分解速

度がメタノールより遅いためである。その結果，窒素容積

負荷6.1g-N/ /日（硝酸性窒素濃度500mg-N/ ）までは窒ç ç

素除去率90％以上を維持し，効率的な安定した処理ができ

。 ， 。た しかし メタノール基質の25％程の処理能力であった

そのときのＢＯＤ容積負荷は34.2g-BOD/ /日で，原水Ｂç

ç çＯＤ濃度2,800mg/ に対して処理水ＢＯＤ濃度1,030mg/

で，ＢＯＤ成分の63％が脱窒反応で消費されていた。酢酸

濃度では，原水2,930mg/ に対して処理水1,280mg/ で56ç ç

。 ，％が消費されていた このときのＭＬＳＳは85,300mg/ç

ＭＬＶＳＳは58,500mg/ でメタノール基質と比較して共ç

に低かったが， VSS/SS は68％と同程度だった。また，こ

の時の脱窒速度は100mg-N/VSSg/日であった。

処理工程中50～60日目付近で除去率低下が見られるが，

これはヒータ故障により保温水の水温が20℃まで低下した

ため，脱窒反応に影響があらわれたと推察した。

図８ 硝酸性窒素濃度に対する窒素除去率
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図７ グラニュールの表面観察写真（酢酸基質）
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酢酸の場合は，メタノールと比較してさらにグラニュー

， 。 ，ルの形状が小さくなり 処理水もやや白濁していた また

原水もメタノールより変質しやすく，流入チューブの管壁

にスカムが付着しやすかった。このため，メタノールと比

較した処理能力の低下は，これらの原水状況や前述のグラ

ニュール表面へのSS付着等が要因となっていると考えた。

グラニュールの無機成分結果を表４に示した。メタノー

ル同様，無機成分の主成分としてリンとカルシウムが高濃

， ，度のグラニュール形成に関与していたが 酢酸基質の場合

マグネシウムやナトリウムおよびカリウムの構成成分が減

少し，カルシウム成分の比率がやや高い結果となった。

表４ グラニュールの無機分析 （％）

２ ２ ２ ２ ５ＳｉＯ ＭｇＯ ＣａＯ Ｎａ Ｏ Ｋ Ｏ Ｐ Ｏ

6.8 0.5 52.4 1.7 0.2 38.5

図９ 反応温度18℃における窒素除去率

図10 反応温度38℃における窒素除去率
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３．３．２ 窒素除去率に及ぼす反応温度の影響

酢酸基質の脱窒反応において，温度依存性を検討するた

め，反応温度（18℃，38℃）を変えた試験を行い，その結

果を図９（18℃ ，図10（38℃）に示した。）

硝酸性窒素濃度400mg-N/ （窒素容積負荷4.9g-N/ /ç ç

日)，ＨＲＴ2.0hrの条件で反応温度を28℃から18℃へ低下

させ脱窒試験を行ったところ，窒素除去率は低下して70％

程となった。さらに，硝酸性窒素濃度500mg-N/ (窒素容ç

積負荷6.1g-N/ /日)まで増加させても急激な除去率低下ç

はなかったが60％程であった。

一方，窒素容積負荷6.1g-N/ /日，ＨＲＴ2.0hrの条件ç

で28℃から38℃に反応温度を上昇させた場合，窒素除去率

90％以上を示した さらに 窒素容積負荷7.3g-N/ /日 硝。 ， （ç

酸性窒素濃度600mg-N/ ）に増加させると，窒素除去率はç

80％程に減少したことから，その処理能力は28℃の場合と

同等であった。

このため酢酸基質では28℃を基準とした場合，18℃では

温度依存性がみられ，その処理能力は60％程で，38℃では

温度依存性はほとんど見られず同等の処理能力となった。

３．３．３ アンモニア性窒素による阻害

酢酸基質でのアンモニア成分の阻害について，反応温度

28℃，窒素容積負荷4.9g-N/ /日(硝酸性窒素濃度400mg-Nç

/ ）の条件で，アンモニア濃度を徐々に上昇させて脱窒ç

反応に及ぼす影響を検討し，その結果を図11に示した。リ

アクターは処理過程で閉塞等によるトラブルが発生し，一

部除去率が低下する不安定な期間もあったが，その濃度を

1000 mg/ まで段階的に増加させても，全体的には安定しç

た処理ができた。そのため，酢酸基質でグラニュールの脱

窒反応において，アンモニア性窒素成分では阻害を受けに

くいことが分かった。

図11 アンモニア性窒素の窒素除去率
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４．結 言

ＵＳＢリアクターによるグラニュールの脱窒試験を合成

排水２種類で行い，以下の知見を得た。

(1) メタノール基質で反応温度28℃，ＨＲＴ1.0hr，線流

速55cm/hrの条件で脱窒試験を行ったところ，窒素容積

負荷24.4g-N/ /日(硝酸性窒素濃度1,000mg-N/ )で窒ç ç

素除去率90％以上を維持し，高負荷での効率的処理がで

きた。また，このときのＢＯＤ除去率は51％で，汚泥濃

度(MLSS）は180,000mg/ ，有機性汚泥濃度（MLVSS）はç

115,000mg/ と，極めて高濃度で存在した。ç

(2) 脱窒反応における処理能力に対する温度の影響は28℃

を基準にして18℃では負の温度依存性がみられたが，高

温(38℃)・高負荷(窒素濃度1,500mg-N/ )の脱窒処理でç

は窒素ガスによる発泡・突沸・ブリッジ現象などが発生

して，効率的な処理ができなかった。

(3) 酢酸基質では窒素容積負荷6.1g-N/ /日(硝酸性窒素ç

濃度500mg-N/ )で窒素除去率90％以上を維持し，高効ç

率的処理ができた。しかし，その処理能力はメタノール

基質と比較して25％程で，電子供与体となる有機物の基

質に大きく依存することが分かった。

(4) アンモニア性窒素による阻害は，メタノール基質のと

きアンモニア性窒素濃度1,000mg/ で除去率はやや低下ç

したが，大きな影響はなかった。

今後はグラニュールによるＵＳＢ法を実用化させるため

に，窒素を多く含む嫌気性処理液やブロイラー排水等の実

排水レベルの試験を行い，高効率化を図っていきたい。
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