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研究成果の概要（和文）：本研究では、都市下水及び海水を膜ろ過原水とする正浸透(FO)膜ろ過プロセスにおける膜フ
ァウリング原因物質の特性をした。いずれの場合においても、微生物由来の高分子有機物(いわゆるバイオポリマー類)
が主要な膜ファウリング原因物質であった。下水処理プロセスの検討においては、下水中に含まれるバイオポリマー類
が模擬物質(アルギン酸ナトリウムなど)と比較して膜ファウリング発生ポテンシャルが高いことが明らかとなった。ま
た、海水淡水化プロセスの検討では、膜ファウリング発生ポテンシャルは有機物の総量からでは説明できないことを見
出した。

研究成果の概要（英文）：In this study, characteristics of foulants causing membrane fouling in forward 
osmosis (FO) membrane treating real municipal wastewater or real seawater were investigated. In both 
applications organic macromolecules originated from activities of microorganisms (so-called biopolymers) 
were found to be dominant organic components in the foulants detached from fouled membranes. The 
biopolymers contained in real municipal wastewater had an apparently higher fouling potential than the 
artificial organic matter (e.g., sodium alginate). Fouling potentials of seawater cannot be explained by 
the comprehensive indices representing water quality such as dissolved organic carbon (DOC) 
concentration. Rather, the concentration of specific organic fractions (e.g., biopolymer concentration) 
needs to be taken into consideration in the investigation of membrane fouling in FO membrane treating 
real seawater.

研究分野：水処理工学
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１．研究開始当初の背景 
 近年、膜ろ過自体にエネルギー投入を必要
としない正浸透(FO)膜ろ過法が下水処理や
海水淡水化分野において注目を集め始めて
いる。FO 膜法においては、一般的な膜処理
プロセスにおいて問題となる膜の閉塞に起
因する膜透水性能の低下(膜ファウリング)が
軽微であると考えられているものの、FO 膜
を用いた水処理プロセスに関しては、現段階
では世界的に検討報告例が限られているこ
とを考慮すると、実際に FO膜を用いた水処
理プロセスを実用化した際に、膜ファウリン
グが軽微なものにとどまるかどうかは定か
ではない。以上を考慮すると、FO 膜の広範
な適用が進み始めた場合を想定し、FO 膜ろ
過プロセスに適した膜ファウリング抑制方
策を検討しておくことは重要な研究課題で
あるといえる。 
 合理的な膜ファウリング抑制方策を提案
するためには、膜ファウリング発生機構を理
解することが不可欠である。膜ファウリング
発生機構の解明に向けては膜ファウリング
の原因物質(ファウラント)の特性を明らかに
する必要がある。既存の膜ろ過プロセス(精密
ろ過(MF)膜や逆浸透(RO)膜ろ過法など)にお
いては、微生物に由来する比較的親水性の高
分子有機物(主要な構成成分は糖やタンパク
質)がファウラントの主要な構成成分である
ことが明らかとなっているが、FO 膜ろ過プ
ロセスは既存膜ろ過法と比較して駆動力が
完全に異なっていることから、膜ファウリン
グに関与する有機物も既存膜ろ過法と大き
く異なっている可能性が指摘される。 
 近年、FO 膜における膜ファウリングに関
する研究報告例は増加しつつあるものの、現
状ではアルギン酸ナトリウムを始めとする
模擬物質を用いた検討事例が中心である。模
擬物質を用いた検討では、実際に発生する膜
ファウリングを完全に再現することは不可
能であることを考慮すると、FO 膜ろ過プロ
セスが実際に適用される可能性のある場面
を想定し、それぞれのプロセスにおける実際
の膜ろ過原水を用いた際に発生する膜ファ
ウリングに関する知見を集積していくこと
が、現段階において重要であるといえる。 
２．研究の目的 
 本研究では、FO 膜ろ過法が適用される可
能性のある場面を複数想定し、それぞれの場
面において FO膜ろ過法が実用化された場合
に実際に膜ろ過原水となる試水を用いた FO
膜ろ過試験において、膜ファウリングに関与
する有機物の特性を解明することを目的と
した。現段階において想定される FO膜ろ過
法の適用先として、下水処理及び海水淡水化
を設定した。下水処理過程に関しては、近年、
エネルギー自立型もしくはエネルギー生産
型の下水処理システムの確立が重要視され
ている社会的背景を鑑み、従来より下水処理
の中核を担っている好気性処理ではなく、下
水処理過程においてエネルギー源となるメ

タンを生成することが可能な嫌気性下水処
理法と FO膜ろ過法の組み合わせを念頭に置
いたうえで実験条件を選定した。海水淡水化
過程においては、既存の RO膜を用いた海水
淡水化システムと同様に、FO 膜ろ過法を基
幹とする海水淡水化システムが実用化され
た際においても、適切な前処理を実施するこ
とが海水淡水化プラントを長期間安定して
運転するためには不可欠であると考えられ
る。海水淡水化の検討においては、実際の海
水を採取し、種々の前処理を実施した際に発
生する膜ファウリング及びそれらの膜ファ
ウリングに関与していた有機物の特性を解
明することを目的とした。 
３．研究の方法 
 嫌気性下水処理法と FO 膜ろ過法の組み合
わせに関しては、本研究期間においては嫌気
処理の前処理としての FO 膜を用いた都市下
水の濃縮処理を検討課題とした。神戸市内の
実際の下水処理場より、実下水を採取し、三
酢酸セルロース(CTA)製の非対称型 FO 膜
(Hydration Technology Innovation(HTI)社
製)を用いて下水の濃縮実験を実施した。上
記 FO膜を装着した小型 FO膜ろ過試験装置に
採取した実下水及び引き抜き液(DS)を通水
し、FO 膜ろ過を実施した。装置内の有効膜面
積は 29.8 cm2 であり、クロスフロー線速は
13.8 m/h に設定した。膜の配置は、既存の研
究において膜ファウリングが発生しにくい
と報告されている AL-FS 配置(分離活性層が
膜ろ過原水側に接触)に設定した。膜ろ過原
水及び DS の流れは対向流循環系とした。DS
は海水を想定し、0.6 Mの NaCl溶液を用いた。
本試験においては、DS の電気伝導度を常時測
定し、電気伝導度の変化に応じて飽和 NaCl
溶液を適宜添加することで実験中の DS の電
気伝導度(塩濃度の指標として広く活用され
ている)が一定となるように制御した。また、
比較実験としてこれまで FO 膜ろ過プロセス
における膜ファウリングの検討で広く活用
されてきた代替ファウリング物質(牛血清ア
ルブミン(BSA)、アルギン酸ナトリウム、及
びアルドリッチ社製のフミン酸ナトリウム)
を実下水と同等のTOC濃度に調整した模擬膜
ろ過原水を用いた膜ファウリング発生試験
も、上記と同様の運転条件にて実施した。 
 FO 膜ろ過法を用いた海水淡水化プロセス
を想定した FO 膜ろ過試験は、東京湾より採
取した実海水並びに採取した実海水に対し、
種々の前処理を実施した試水を膜ろ過原水
として実施した。本研究にて実施した前処理
は RO 膜を用いた実際の海水淡水化施設にお
いても広く実施されている凝集/限外ろ過
(UF)膜ろ過に加えて、生物処理である生物活
性炭(BAC)処理及び BAC/UF 膜ろ過である。実
海水及び各種前処理を実施した試水に対し、
有機炭素検出器装着型液体クロマトグラフ
ィー(LC-OCD)分析及び三次元励起蛍光スペ
クトル(EEM)分析を実施することによってそ
れぞれの前処理を実施したことによる水質



の変化を評価した。各々の試水を用いた膜フ
ァウリング発生試験に関しては、上述した都
市下水を用いた試験と同様に HTI 社製の CTA
製非対称 FO膜を装着した小型 FO膜ろ過試験
装置を用いて実施した。膜ろ過原水と DS は
対向流循環系とし、膜配置は AL-FS 配置とし
た。クロスフロー線速は 16.6 m/h に設定し
た。海水淡水化の検討においては、DS として
飽和 NaCl 水溶液を用いた DS タンク中に、過
剰の NaCl 粉末を投入し、実験期間中を通じ
てタンク内に個体の NaCl を残存させること
で、DS が常時飽和状態となっているように調
整した。上記の運転条件における FO 膜ろ過
試験は 46 時間継続した。 
 下水の直接 FO 膜ろ過試験及び海水淡水化
を想定した FO 膜ろ過試験のいずれにおいて
も、膜ろ過試験終了後に閉塞膜よりファウラ
ントを回収し、特性解析を実施した。膜ろ過
試験終了後、閉塞膜を FO 膜ろ過試験装置よ
り取り出し、200 mL の Milli-Q 水が入った容
器に投入し、180 rpm で 30 分間振盪させるこ
とで、膜面に付着していたファウラントを剥
離させた。浸透後、Milli-Q 水より閉塞膜を
取り出し、容器内に残存した Milli-Q 水中に
含まれる有機物の特性解析を実施した。有機
物特性解析手法としては、原水中有機物の特
性解析と同様に LC-OCD 分析及び EEM 分析を
実施した。 
４．研究成果 
4.1 下水処理過程における膜ファウリング 
 図-1に都市下水並びに BSA、アルギン酸ナ
トリウム、及びアルドリッチ社製フミン酸を
含む模擬膜ろ過原水を用いた FO 膜ろ過試験
における膜透過水 flux の経時変化を示す。
本研究においては、膜ろ過原水中の TOC 濃度
をすべて同程度に調整していたにもかかわ
らず、実都市下水を用いた FO 膜ろ過試験に
おいては、模擬物質を用いた試験と比較する
と明らかに膜透過水 flux が速やかに減少し
ていた。都市下水中の有機物は、アルギン酸
ナトリウムや BSA といった、近年、FO膜ろ過
法における膜ファウリングの検討に広く利
用されている模擬有機物と比較して膜ファ
ウリング発生ポテンシャルが高いことが明
らかとなった。この結果は、模擬物質を用い
た膜ファウリング発生試験においては、実際
に発生し得る膜ファウリングのすべてを再

現することができないことを示している。FO
膜ろ過法における膜ファウリングを解明す
るためには、実際のファウラントの特性を明
らかにすることが不可欠である。 
 図-2に、膜ろ過原水である都市下水中に含
まれている有機物及び FO 膜ろ過試験終了後
に閉塞膜より回収したファウラントの
LC-OCD 分析におけるクロマトグラムを示す。
クロマトグラム中において溶出時間 30 分付
近に位置するピークは主として糖やタンパ
ク質から構成される微生物由来の高分子有
機物(いわゆるバイオポリマー類)のピーク
である。下水中有機物のクロマトグラムにお
いては、バイオポリマー類を含む多様な有機
物に起因するピークが認められたのに対し、
閉塞膜より回収したファウラントのクロマ
トグラム中においては、バイオポリマー類に
起因するピークのみが明確なピークを形成
していた。都市下水を原水とする FO 膜ろ過
法において、バイオポリマー類が膜ファウリ
ングの発生に支配的な寄与をしていたこと
が明らかである。EEM 分析においても同様の
結果が得られている。 
 バイオポリマー類は、主として糖やタンパ
ク質から構成されていると考えられている
が、同じく糖及びタンパク質に分類されてい
るアルギン酸ナトリウム及びBSAを用いたFO
膜ろ過試験においては、膜ファウリングの発
生が実下水を用いた試験と比較して明らか
に軽微なものとなっていた。下水中有機物が
様々な有機物種から構成される混合系であ
り、実下水中においては模擬系と比較してバ
イオポリマー類の存在割合が相対的に低か
ったことも考慮すると、実下水中に含まれる
バイオポリマー類は模擬物質と比較すると
単位質量あたりの膜ファウリング発生ポテ
ンシャルが著しく高かったものと考えられ
る。今後は、膜ファウリング発生ポテンシャ
ルの高い糖及びタンパク質の詳細な特性解
析が重要となる。 
4.2 海水淡水化過程における膜ファウリン
グ 
 図-3 に実海水及び実海水に各種前処理を
施した試水を用いた FO 膜ろ過試験終了時の
膜ファウリング発生度(試験中の膜透過水
flux 減少量/初期膜透過水 flux)を示す。海
水、BAC 処理水、BAC/UF 膜ろ過処理水におい



ては、膜ファウリング発生度の間に明確な差
異が認められなかったのに対し、凝集/UF 膜
ろ過処理水においては膜ファウリング発生
度が明確に低下していた。FO 膜を用いた海水
淡水化過程における膜ファウリングの抑制
には、凝集処理が効果的であることが明らか
となった。BAC 処理及び BAC/UF 膜ろ過処理の
間に明確な差異が認めらなかったことから、
UF 膜ろ過は単独では大幅な膜ファウリング
低減効果を有していないものと考えられる。
また、生物学的前処理法である BAC 処理も、
少なくとも短期的な膜ファウリングの抑制
には有効でないことが示唆された。 
 各種前処理を実施したことによる水質変
動を調査したところ、溶存態有機炭素(DOC)
濃度は BAC 処理並びに BAC/UF 膜ろ過処理に
よって大幅に低減されていた。しかし、上述
したようにこれらの前処理手法には明確な
膜ファウリング抑制効果は認められなかっ
た。海水淡水化過程における膜ろ過原水の膜
ファウリング発生ポテンシャルは有機物の
総量からでは説明できないことが明らかで
ある。各種前処理実施前後の水質変化をより
詳細に検討したところ、膜ファウリングの抑
制に効果的であった凝集/UF 膜ろ過処理にお
いては、前述したバイオポリマー類が特に良
好に除去されていた。各種膜ろ過原水中のバ
イオポリマー類濃度と膜ファウリング発生
試験中の膜透過水 flux 減少度の間に一定の
相関が認められたことも考慮すると(図-4)、

海水淡水化過程においてもバイオポリマー
類は重要な膜ファウリング原因物質であっ
たものと考えられる。一方で、上述した下水
処理過程における検討と異なり、EEM 分析に
おいては、LC-OCD 分析と整合性のある結果が
得られなかった。EEM 分析において、溶存性
微生物代謝産物(SMP)に由来するタンパク質
に起因するとされているピークはBAC処理並
びに BAC/UF 膜ろ過処理においてはほぼ完全
に消失していたのに対し、LC-OCD 分析の結果
より、バイオポリマー類の除去性能に優れて
いると考えられた凝集/UF 膜ろ過処理水中に
おいては、タンパク質に起因するピークは依
然明確なピークとして残存していた。これら
の結果を解釈するにあたり、各有機物分析手
法において検討対象となる有機物種が異な
っていることに留意する必要がある。LC-OCD
分析においては、有機炭素すべてが検出対象
となるのに対し、EEM 分析においては、蛍光
分析に感度を示さない糖類は分析すること
ができない。以上のことを考慮すると、バイ
オポリマー類に分類される有機物がすべて
一様に高い膜ファウリング発生ポテンシャ
ルを有しているのではなく、バイオポリマー
中に含まれる糖類を中心とする有機物が特
に膜ファウリングを引き起こしやすい特性
を有していたことが示唆される。今後は、膜
ファウリングに強く関与すると考えられる
糖類の詳細な特性を解析していくことが重
要な研究課題となると考えられる。 
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