
名城大学・理工学部・准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

３３９１９

基盤研究(C)（一般）

2020～2017

食品・菌・酵素を有効活用する難分解性廃水の膜利用型高度処理プロセスの開発

Development of Membrane-Based Advanced Wastewater Treatment Process Effectively 
Utlizing Foods, Fungi and Enzymes

００３４５９１９研究者番号：

片桐　誠之（KATAGIRI, Nobuyuki）

研究期間：

１７Ｋ０６８８９

年 月 日現在  ３   ５ ２１

円     3,700,000

研究成果の概要（和文）：白色腐朽菌の培養液を用いる酵素リアクターを開発した。食品廃棄物の廃糖蜜を培地
に用いると、難分解性環境汚染物の一つである染料の脱色活性を示す培養液が周期的に得られた。精製すること
なく、培養液をそのままメンブレンリアクターに投入し、膜の分離機能により酵素をリアクター内に動的に固定
して、廃水の連続的な処理を可能とするシステムを構築した。着色廃水では、約80％の脱色率を維持できた。余
剰菌体の圧搾で5 MPa以上の高圧を作用させると高度な脱水が可能となった。搾出液には、血圧降下作用や抗酸
化作用を示す生理活性物質が含まれていた。脱水ケークは低含水率で自燃するため、固形燃料としての利用も考
えられる。

研究成果の概要（英文）：A novel enzymatic membrane reactor using the non-purified culture 
supernatant of white-rot fungi was developed to perform continuous decolorization of dye wastewater.
 The culture supernatant was periodically obtained from fungal cultures cultivated in natural 
medium, which uses blackstrap molasses typically present in food waste. The supernatant and dye 
wastewater were mixed in a membrane reactor with an ultrafiltration membrane that permitted enzyme 
recycling in the reactor. Approximately 80% of decolorization was maintained for a few days of 
continuous treatment. 
In the dewatering of excess white-rot fungi by mechanical expression, the moisture content of the 
compressed cake was significantly decreased by applying pressure greater than 5 MPa. The squeezed 
liquid contained substances with hypotensive and antioxidant effects. The cake had very low moisture
 content, suggesting the possibility of its conversion to solid fuel.

研究分野： 水処理工学

キーワード： メンブレンリアクター　難分解性廃水　白色腐朽菌　酵素　食品廃棄物　生理活性物質　限外濾過膜　
圧搾

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
環境汚染物質を分解できる微生物は存在するが、廃水処理過程でその能力を発揮させることは難しい。本研究で
は、微生物そのものではなく、微生物が産生する酵素を用いるメンブレンリアクターを構築した。酵素産生の栄
養源には、食品廃棄物を用いることができ、酵素精製を必要としない。膜の分離機能で酵素がリアクター内に留
まるため、連続的な廃水処理を可能とした。研究成果は、従来技術では充分な処理ができない難分解性物質を含
む廃水に適用でき、高品質な処理水が得られ、再生水としての利用の可能性も広がる。また、余剰菌から脱水過
程で生理活性物質が回収でき、脱水残渣は固液燃料としての有効活用も期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 近年、世界的な水不足が深刻な問題としてクローズアップされるようになり、生物にとって大
変重要な存在である「水」についての現状は、危機的な状態にある。水は、人間の生活において
欠かせないものであり、また全ての生物の営みに必要不可欠なものであることから、これまで廃
棄物として取り扱われてきた汚水を処理再生し、利用していくことが人類の生活環境および自
然環境の保全に繋がると考えられる。一方、自然界では、人によって汚染された水が、生物の環
境対応能力により浄化される現象がみられ、この生物の特殊な能力を探索する研究が国の内外
において活発に行われ、種々の環境汚染物質に対して分解活性を示す様々な微生物が明らかに
されている。しかしながら、それら微生物の特殊な機能は限られた環境下でのみ発現される場合
がほとんどであるため、様々な物質や夾雑微生物が存在し、性状変化が著しい実際の廃水処理に
利用されるまでには至っていないのが現状である。 
 このような背景に鑑み、微生物の特殊な能力が発現される条件を把握し、そのような環境を創
出することで実廃水に適用しうる水再生技術の開発が可能となり、処理が困難とされてきた環
境汚染物の分解・除去が実現できるものと考えた。そこで、微生物フリーの環境創出に利用可能
な分離膜を、特殊微生物の機能発現に必要な環境創製のために用いる「膜分離と微生物処理との
ハイブリッド化」によるメンブレンバイオリアクターを考案し、その構築のための研究を行って
きた。様々な検討の結果、環境汚染有毒物を効率良く分解するためには、分解酵素を含有する培
養液を用いる方法が最適であるとの結論に至った。これは、微生物処理において、分解酵素を産
生するまでに時間を要するため、処理を開始してから効果が現れるまでにタイムラグがあるこ
と、また、分離膜を利用して環境を調えた場合においても、微生物の活性や分解酵素の産生量が
廃水中の成分に左右されるといった問題が明らかとなったためである。本研究では、図１に示す
食品・菌・酵素を有効活用する膜利用型高度処理プロセスを考案し、各要素技術の確立に取り組
み、それらを融合することでプロセスの実現を目指す。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、食品廃棄物を有効活用した白色腐朽菌の培養により、難分解性環境汚染物の分解
酵素を効率よく産生する手法の確立を行うとともに、産生酵素を精製することなく、培養液をそ
のままメンブレンリアクターに投入し、膜の分離機能により酵素をリアクター内に動的に固定
して、難分解性廃水の連続的な処理を可能とするシステムを構築する。また、処分が必要となる
余剰菌から生理活性物質を抽出するといった新たな試みを行い、単なる水処理に留まらず、食
品・菌・酵素の全ての有効活用を可能とする、これまでに類を見ない全く新しい膜利用型高度処
理プロセスを開発することを目的とする。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図１ 食品・菌・酵素を有効活用する膜利用型高度処理プロセス 



３．研究の方法 
(1) 食品廃棄物による分解酵素の産生法 1,2) 
廃糖蜜（三井製糖製）を純水に溶解させて所定濃度の廃糖蜜培地を作製し、白色腐朽菌カワラ

タケの培養に供した。30℃、200 rpm にて振とう培養を行い、24 時間毎に培養液を採取して愛知
県内の染色工場で使用されているアントラキノン系染料 MF-GLN の脱色活性を評価した。脱色
活性は、染料を 1 分間に 1 g 脱色処理する酵素量を 1 unit と定義して表した。 
 
(2) メンブレンリアクターによる脱色特性 1,2) 
 モデル廃水は、アントラキノン系染料 MF-GLN を、初期濃度 CA,0 = 0.04 g/L で調製した。酵素
を動的に固定するために、分画分子量 5,000 の再生セルロース製限外濾過膜（ミリポア製）を設
置した撹拌槽型メンブレンリアクターに、着色廃水を圧縮空気により定圧条件で連続的に透過
させて脱色処理を行った。処理液の脱色率は、透過光測定法により求めた。 
 
(3) 余剰菌の高度脱水と生理活性物質の搾出 3) 
 圧搾セルと材料試験機により白色腐朽菌の圧搾脱水を行った。搾液と脱水ケークを回収し、生
理活性試験を行った。 
 
４．研究成果 
(1) 食品廃棄物による分解酵素の産生法 
 活性汚泥法等の従来の生物学的処理法では脱色効果がほとんど期待できない染料を処理対象
物として用い、白色腐朽菌カワラタケとその酵素を用いる膜利用型廃水処理プロセスの開発に
取り組んだ。カワラタケはアゾ染料やアントラキノン系染料を脱色し、無害化できることが知ら
れている。この染料の脱色は、白色腐朽菌が産生するラッカーゼ等の酵素によって生じるため、
これらの脱色酵素を効率よく産生させる条件の確立が重要となる。一般的には、市販の合成培地
を用いて白色腐朽菌を増殖させ、その後に酵素産生を誘導する物質を用いた培養により酵素液
が得られている。ここでは、代表的な食品廃棄物である廃糖蜜を用いる培養法により脱色酵素を
効率よく得る方法を検討した。廃糖蜜は、サトウキビの搾汁濃縮液から砂糖を結晶化させた残液
であり、メラノイジンを含み、黒褐色を呈している。メラノイジンは、搾汁液の濃縮の際にメイ
ラード反応により作られ、微生物による分解がされにくいため廃糖蜜を栄養源として利用する
際の難点になるが、逆にこの難生分解性物質の存在が白色腐朽菌による脱色酵素の産生を誘導
する可能性がある。 
 白色腐朽菌の培養に廃糖蜜培地を用いる場合、培地中の全有機炭素濃度（TOC: Total Organic 
Carbon）の影響が大きく、適切に設定することで菌体の増殖と染料の脱色活性が確認できるよう
になった。一例として、廃糖蜜培地の TOC が 8.8 g/L の場合の脱色活性の経日変化（○プロッ
ト）を図２に示した。培養 5 日目から脱色活性が認められるようになり、酵素が産生された。培
養を長く続けると不要な代謝物も蓄積されるため、6 日目に菌体を重力沈降させ、培養上澄液と
新たな廃糖蜜培地を入れ換えた。第 2 培養期間からは、数日間の培養で脱色活性が著しく大きく
なり、培養上澄液と廃糖蜜培地を同様な方法で入れ換えて、第 3 期、第 4 期と培養を続けること
により、数日毎に染料脱色酵素を含有する培養液を得ることができた。図には、比較として、白
色腐朽菌の増殖と酵素産生に一般的に用いられている合成培地で培養した時の酵素活性の経日
変化（△プロット）も示した。廃糖蜜を用いた方が、脱色活性が大きくなり、酵素産生培地とし
て適していることがわかる。培養中にメラノイジンが分解されて TOC が減少し、培地自体の脱
色が生じることが確認されており、メラノイジンの存在により脱色酵素の産生が誘導されたも
のと推察される。なお、産生された酵素は、主にラッカーゼであった。 
 

  

図２ 脱色活性の径日変化    図３ メンブレンリアクターによる脱色処理 
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(2) メンブレンリアクターによる脱色特性 
 白色腐朽菌が産生した脱色酵素を含む培養液を、精製することなくそのまま用いる、モデル着
色廃水（染料）の脱色処理法を検討した。メンブレンリアクターによる着色廃水の脱色および透
過挙動を図３に示す。リアクター内の酵素濃度が 0.55 unit/mL で 70％程度の脱色率が得られて
おり、図２に示したように培養液の酵素濃度が 400 unit/mL 程度であることから、極少量の培養
液で脱色処理を行うことができた。膜ファウリングの原因となる限外濾過膜で阻止される培養
液中の物質（酵素など）も少量となるため、撹拌を行いつつ定圧操作にて透過脱色処理を行った
が、着色廃水の透過速度（dv/dt）、すなわち処理速度はほぼ一定であった。図中の△プロットは、
合成培地で得た培養液での結果であり、廃糖蜜の場合（○）の方が原料由来の様々な物質が含ま
れていると考えられるが、バッチ試験で得られる脱色活性を揃えると同程度の脱色処理が連続
して行えることが確認された。 
 着色廃水のpHを種々に設定して、数日間連続で処理を行った場合の脱色挙動を図４に示した。
脱色性能は pH の影響を大きく受けるが、それぞれの条件で脱色率はほぼ一定で、pH を適切に
設定すれば脱色率 80％が維持できており、本システムで安定した処理が行えることがわかった。
図に示したデータは処理温度 37℃のものであるが、10～37℃の温度範囲で脱色処理が行えるこ
とを確認した。なお、更に処理時間を長くすることで酵素が失活し、目標の脱色率に至らなくな
った場合には、図２に示したように脱色活性を示す培養液が数日毎に得られるので、これを添加
して脱色率を安定させることが可能である。 
 次に，メンブレンリアクターの脱色性能の推算を試みた。バッチテストにより脱色酵素の反応
速度(dCA/dt)を算出し、次の Michaelis-Menten 式に基づいて最大反応速度 rmaxと Michaelis 定数
Kmを求めた。 
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                          (1) 

メンブレンリアクターは撹拌槽型で、染料濃度 CA,0の原液が一定速度で流入し、リアクター内で
酵素処理されて染料濃度 CAとなった処理液が同じ速度で流出しているので、次の物質収支式が
成立する。 
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ここで、A は透過断面積、(dv/dt)p は操作圧力に対応する平均透過速度（処理速度）、V はメンブ
レンリアクターの容量である。式(2)の物質収支式に式(1)の Michaelis-Menten 式を代入すること
で次式が導出され、種々の条件下における処理液の染料濃度 CAが求まるので、脱色率（= (CA,0 
 CA)/CA,0×100）を計算することができる。 
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図５には、種々の酵素量（脱色活性）で脱色処理した時の、定常状態での脱色率と処理条件の関
係を示した。図中の実線が計算値で、プロットの実験値の傾向を良く表しており、脱色率の推算
が可能であることが確認できた。 
 

 
 

    

図４ 脱色性に及ぼす pH の影響       図５ 酵素活性と脱色率の関係 
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(3) 余剰菌の高度脱水と生理活性物質の搾出 
 脱色酵素産生のための連続培養を行うと、白色腐朽菌は著しく増殖し、余剰菌が発生する。こ
の余剰菌体は処分すべきスラッジとなり、高含水率なため脱水操作による減量化が必要不可欠
となる。ここでは、高圧を作用させることでどの程度の脱水が実現できるのか試みた。また、脱
水操作によって得られる搾出液中に生理活性物質が含まれているか調査した。 
 高圧圧搾操作により脱水がどの程度進行するのかを明らかにするため、余剰菌ケークの厚さ
から平均ケーク空隙率av を算出し、各圧搾圧力下における経時変化を図６にプロットした。圧
搾圧力の影響は顕著で、p2 = 1, 3 MPa では空隙率の減少は比較的小さいが、5 MPa 以上の圧力を
加えると空隙率が大きく減少することがわかった。7 MPa の場合には、avは最終的に 0.230 とな
り、球形粒子の最密充填時の空隙率 0.2595 を下回った。ケークの圧密挙動の解析を行うと、固
体圧縮圧力の増加に対して、ケーク中の空隙の減少が時間的に遅れて変化する部分（クリープ変
形）の影響が大きいことがわかった。そこで、活性汚泥などの有機質スラリーに適用できること
を確認した、圧密過程で生じる多段クリープ現象を表現できる Terzaghi一般化 Voigt モデル 3)に
より解析を行った。図中の実線は、モデルによる計算値であり、いずれの圧力でも実験値の挙動
を記述できている。 
図７には、ケークが圧密平衡に達した時の含水率を圧搾圧力に対してプロットした。圧力の増

加とともに含水率が減少し、7 MPa では 20wt%程度となり、高度な脱水が実現できた。含水率が
このレベルまで下がると自燃するものと推察され、固形燃料としての有効活用の可能性が示さ
れた。 
 圧搾脱水操作によって得られる搾出液には、アンジオテンシン変換酵素（ACE）阻害活性（血
圧降下作用）とスーパーオキシドディスムターゼ活性（抗酸化作用）が認められ、生理活性物質
が搾出されることがわかった 3)。なお、抗腫瘍効果を示すグルカンは脱水後の菌に残留してい
ることが確認された。 
 

 
様々な用途に利用可能な再生水が得られる、新しい生物学的汚水処理法を確立することを目

標に、膜利用型高度廃水処理プロセスを考案し、その実現のための研究を行った。食品廃棄物を
用いる有用酵素の産生、酵素を産生する菌の有効利用、酵素を有効的に利用する廃水処理メンブ
レンリアクターといった各要素技術について成果が得られた。今後は、これらの技術を融合させ、
一連の処理を連続的に行うことができる装置を構築し、実廃水を用いた検討を行うことで、本プ
ロセスによる廃水処理が実現できるものと期待される。 
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図６ ケーク空隙率の経時変化        図７ ケーク含水率と圧力の関係 
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