
Environ. Sanit. Eng. Res. Vol. 24， No. 3 (2010) 

3残留塩素を最小化した水道システムにおける微生物学的安定性向上を
目的とした膜ろ過法の適用
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1.はじめに

日本の水道システムは原水水質の状況に合わせて高度浄水処理を導入し，安定かつ高水準の水質

を達成しているが，このように格段に水質が向上した水道水で、あっても利用者側からの評価は必ず

しも高いとは言えない。その一つの理由として，4割弱の利用者が感知すると回答している“カルキ臭"

の存在が挙げられ，満足度の高い水供給システムを確立するために優先的に取り組むべき課題と言

える九カルキ臭は水道水中に残存する前駆物質と塩素との反応生成物であるため，これらのうちい

ずれかの濃度低減が有効な手段となりうるが，これまでに得られているカルキ臭前駆物質の処理性

に関する研究結果勾から，カルキ臭の目標レベルを達成するためには両者の濃度低減が不可欠と考

えられている。本研究ではカルキ臭抑制の一手法として 残留塩素濃度を低減した水道システム構

築を想定し，残留塩素濃度低減環境においても微生物学的安定性を維持するための水質，特に同化

可能有機炭素(AOC)要求水準を明らかにするとともに，高い有機物除去性能を有することが知られ

ているナノろ過処理プロセス 3)導入による処理水質および微生物学的安定性の改善効果を調べる。

2.実験方法
2.1 残留塩素濃度低減環境における微生物再増殖実験

必要に応じてアルカリ加熱処理後に微生物培養を行うことでAOC

を低減した水道水試料のに対して，あらかじめ調製した微生物懸濁

液を植種し， 3段階の残留塩素濃度(0，0.05，0.1-0.15mglL)制御条件

下で200Cにおける微生物の再増殖を調べた。実験は回分培養系で

行い，次亜塩素酸ナトリウム溶液を間欠添加することで残留塩素濃

度を制御した。実験手順の概要を図 1に示す。植種液として，水

道水の残留塩素を中和した後に微生物再増殖量が定常に達するまで

培養した試料水を用いた。培養期間中 経時的に残留塩素濃度を確

認するとともに従属栄養細菌数σIPC)の測定を行った。残留塩素

濃度は DPD-比色法 5)，AOCはPseudomonasfluorescens P17および

Aqzω~spirillum sp. NOXの2菌株を用いたバイオアッセイベ HPCは

R2A平板培地を用いた培養法 6)によりそれぞれ測定したD なお，今

回用いたDPD-比色法の定量下限は， 0.026mglLで、あった。

2.2 膜処理による有機物除去特性の評価
淀川表流水を原水とする A浄水場で稼働している実験処理施設を

用いて，ナノろ過処理による有機物除去特'性の評価を行った。使用

した膜処理ユニットの概要を表1に示す。 NF膜ろ過ユニットの名

称で呼ばれているが，実際には逆浸透膜にかなり近い性能を有する

膜とされており，公表されている性能試験結果も除塩率のみで表さ

れている。流入水は Or活性炭(GAC)処理水で， 2009年 11月'""1

月にかけて計8回の採水を実施し，処理前後における TOC，AOC， 

AOC濃度の異なる水道水

↓ 
加熱殺菌

塩素添加

↓ 
微生物群植種

表1 膜処理ユニットの概要

膜形式 スパイラル型NF膜

大きさ q> 99.5 mmXL 1016 mm 

本数 3本

型式 ESNA1-4040型(日東電工社製)

除塩率 90.0% 

膜材質 合成高分子系複合膜
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E王PCの変化を調べた。採水試料は 40Cで保冷して実験室まで持ち帰り， 6時間以内に水質測定に供

した。 TOC測定はTOC-VCSH (島津製作所)を用いて行った。また， NF膜流入水(活性炭処理水)

のAOCを測定する際には，あらかじめMilli-Q水3Lを通水して洗浄した0.22μmフィルター(Anodisc

47， Whatman)を用いて試料水中に多数存在する従属栄養細菌を除去することにより， AOC試験菌株

との競合を防止した。

2.3 膜処理による微生物学的安定性の改善効果の把握

処理水の微生物学的安定性を評価するため，採取した試料水を 1)植種なし， 2)植種ありの2条

件で200Cで培養し，経時的に試料を採取してHPC数を調べた。植種液は，同実験施設で採取した

GAC処理水を用いて前述と同様の方法で調製した。

3.結果と考察

3.1 残留塩素濃度低減環境における微生物再増殖実験

培養 10日後の微生物再増殖試験結果と初期AOC濃度および残留塩素濃度の関係を図2に示す。

ここでは，培養後のHPCが植種量を超えた場合のみ再増殖ありと判定した。また，残留塩素濃度は

培養期間中の平均値で表している。残留塩素濃度Omgιの場合， AOC濃度 17'"'"'250μgC止の全て

の試料において微生物再増殖が確認された。

ここで，ある試験水が微生物学的に安定である，すなわち微生物再増殖を促進しないためには，

以下の式(1)が成立する必要がある。

消毒剤による微生物不活化速度と系内の微生物増殖速度 (1) 

この仮定に基づいて，消毒による不活化がChick-Watsonモデル，微生物増殖がMonodモデルにそれ

ぞれ従うとして，微生物基質(AOC)と消毒剤(残留塩素)濃度の関係を以下の式で表した九

Cd十(品:) (2) 

ここで， Cs:基質(AOC)濃度(μgC/L)， Cd :消毒剤(残留塩素)濃度(mgι)，μmax.系内微生物の

最大比増殖速度 (h-1)，k:消毒剤の不活化速度定数(L/mg・h)，Ks:基質半飽和定数(μgC正)である。

図2に示した再増殖が確認されたデータセットから 2点， P1 (最大消毒剤濃度)およびP2(最小

基質濃度)をそれぞれ式2に代入し，Ks =31.4μgC正， μ皿盟/k=0.19 mg/Lとなる曲線を求め，これ

を用いてある残留塩素濃度において微生物再増殖を抑制するために許容される AOCレベルを算出し

た。その結果，カルキ臭低減を目的として残留塩素濃度を0.05または0.1mg/Lまで、最小化した場合

の許容AOC濃度は，それぞれ 10.9または 33.6μgCι と算出された。 vander Koo討は，オランダ圏

内において残留塩素なしの水道システムを対象とした調査を行い， AOC濃度が大きく変化せずかっ

極端な微生物再増殖を起こさないAOCレベルとして 10μgCιを提唱している 8)。本研究で得られた

結果は，痕跡程度の残留塩素(0.05mgι)が存在したとしても同等の水質が要求されることを意味し

ている。オランダの調査例では， AOC 10μgCι以下という条件においても配管内で蓄積したバイオ

フィルム由来と考えられるかなりの数のHPCが給水栓で検出されていること，さらに調査対象シス

テム内の水温が平均 140C前後と微生物再増殖が起こりにくい温度領域であることを考慮する必要が

あり，平均水温が200C近い我が国の水道システムにおいてバイオフィルム形成を防止するためには，

本研究で得られた要求水準までAOCを低減する必要があると考えられる。

3.2 膜処理による有機物除去特性の把握

膜処理前後で採取した試料水のAOC，TOC， HPCの平均値(n=8)を図3に示す。流入水のTOC平

均濃度は0.86:::!: 0.07 mgC/Lに対して膜処理水では0.10:::!: 0.06 mgC/Lとなり，最終採水時を除いて
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概ね90%と高いTOC除去率を示した。この時流入水中の平均四C濃度 163:f: 54 C町血Lは膜処

理により 1'"'"'5 C町畑Lまで除去されていたが， TOCと同様，最終採水時の膜処理水田C濃度は 98

CFU加Lと顕著に増大していた。上記の運転期間中，膜洗浄によるスケールやファウリング物質の

除去は一切行わなかった。本稿ではTOCおよびHPCの経時変化データは示していないが，最終採

水時に TOC除去率が約73%に低下し，かつ処理水中のHPCが増大した事実から，運転継続に伴っ

て膜エレメント内に有機物等が蓄積し微生物汚染が引き起こされたことが推察される。

一方，流入水の AOC平均濃度は 69.0:f: 35.8μgC/L ，膜処理水では 36.0:f: 12.6 ]lgC/Lとなり，限

定的ではあるが膜処理による処理水AOC濃度の低減効果ならびに変動抑制効果が確認された。また，

上記のTOCやHPCとは挙動が異なり，最終採水時のAOC濃度には大きな上昇は見られなかった。

運転継続期間が長くなるにつれてTOC除去率が大幅に低下し処理水TOC濃度の上昇が観察された

にも関わらず，処理水AOC濃度はあまり変化しなかったという結果からも，最終採水時には膜エレ

メント内で微生物再増殖が起こり AOCの消費が進んでいたと判断される。ただし， AOC除去率で

みると 8'"'"'67%と大きく変動しており，特に流入水AOC濃度が低い場合には除去率が大幅に低下

する傾向が確認された。

以上より，限られた期間の運転結果ではあるが3.1で求めた残留塩素低減環境における AOC要求

水準と照らし合わせると，比較的流入水AOC濃度が高いと考えられる冬季の場合には， 0γ活性炭

処理後に NF膜処理を増設した場合にも残留塩素濃度を0.1mgIL以上に維持する必要性が示された。

3.3 膜処理による微生物学的安定性改善効果の把握

膜処理前後で採取した試料水の微生物学的安定性を調べた結果を図4に示す。本研究では 1)植種

なし， 2)植種ありの2条件で再増殖実験を行っている。 2)では膜処理による水質改善(有機物・無

機栄養塩)を総合的に評価することを意図したのに対して， 1)ではこれに加えて膜処理による微生

物除去効果を併せた評価を試みたものである。

結果として微生物植種の有無に関わらず，いずれの試料においても微生物再増殖が確認された。 3.2

で述べたように膜処理後にはHPCが90%以上除去されおり，かつAOCが平均36.0]lgC止と比較的

低いにも関わらず，時間的な遅れはあるものの顕著な微生物再増殖が確認された。特に最大再増殖

量を比較した場合，膜処理水では流入水の約3倍の値を示した。この結果は一見すると微生物再増

殖量がAOC濃度に比例するとする従来の考え方と相反するが，膜処理により処理水中に残存する微

生物種あるいは有機物組成が，炭素当たりのバイオマス変換率が高いものへと変化していることが

強く示唆される。一般に，分画分子量200'"'"'300のNF膜で処理を行った場合の微生物除去率は 99%

以上であると報告されており 3)，本研究でも同等の結果が得られたものの，図4はわずかに漏出した
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微生物細胞が著しい再増殖汚染を招く可能性

を示している。しかし，処理水を採水するた

めの配管内における再汚染の可能性も否定で

きないため，今後検証が必要である。

一方，植種ありの場合には膜処理水の微生

物再増殖濃度は流入水のそれよりも若干小さ

かったものの，流入水の最大再増殖量は約

8.0 X 1げC町加L，膜処理水では約7.5x 1げ
CFU加Lとなり，植種なしの場合の最大再増殖

量で確認された顕著な差は確認されなかった。

今回，植種に用いた微生物群の炭素当たりの

バイオマス収率は求めていないので単純な比

較はできないが，植種なし・ありの両結果を合

わせると膜処理水には炭素当たりのバイオマス
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図4 膜処理前後の微生物学的安定性の比較
(a:植種なし (n=8)，b:植種あり (n=6))

変換率が高い微生物種が残存していたと考えられる。

このように微生物学的安定性改善の観点からみても，本研究で検討した範囲内では膜処理による

顕著な水質改善効果は確認されなかった。今後は，流入水AOC濃度が比較的低い夏季における処理

性能評価を重ねるとともに，極低濃度の残留塩素濃度を維持した場合の膜処理水の微生物学的安定

性評価を行う必要がある。

4.結論

本研究では，水道水の安全性と快適性の向上を目的として残留塩素濃度を低減した水道システム

構築を想定し，残留塩素濃度を制御可能な最小濃度(0.05mg.止)まで低減した環境においても微生物

学的安定性を維持可能な要求水質 (AOC約10μg.C止)を明らかにした。また， Or生物活性炭処理

後段に NF膜処理を導入した場合の AOC除去効果と微生物学的安定性改善効果を調べた結果，流入

水AOCが高い冬季においては上記要求水質の達成は難しいことが明らかとなった。今後は流入水

AOCが低下する夏季における処理性能評価を継続して行う予定である。

謝辞採水に当たりご協力いただいたA浄水場関係者各位に深謝いたします。
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