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研究成果の概要（和文）：MBRにて単一槽型部分亜硝酸化-Anammox-従属栄養脱窒（SNAD）を実現するSNAD/MBR法
の構築とSNAD/MBRの窒素除去能・細菌叢に対する有機物添加濃度の影響を明らかにした。グルコースを50-500 
mg/Lの濃度で添加して窒素除去能の変化を調べた結果，100 mg/Lの添加時に硝酸の生成が抑えられて最も高い窒
素除去能（約91％）が得られ，500 mg/Lの添加ではAnammox活性の著しい低下が認められた。リアクタ内の懸濁
態バイオマスの細菌叢については，グルコース濃度の上昇に伴ってAnammox細菌の割合が減少した一方，アンモ
ニア酸化細菌の割合が増加する傾向が認められた。

研究成果の概要（英文）：We succeeded in the establishment of SNAD/MBR process which removes nitrogen
 by combining partial nitritation, anammox, and denitrification with heterotrophic bacteria in 
single membrane bio-reactor, and investigated that effect of organic carbon addition on the nitrogen
 removal performance of SNAD/MBR in the 50 to 500 mg/L glucose concentration range. The highest 
nitrogen removal efficiency (91%) was obtained when glucose concentration was 100 mg/L. However, 
anammox activity was drastically declined when glucose concentration was 500 mg/L. An abundance of 
anammox bacteria were detected when no and 50 mg/L glucose was added into the reactor, but the 
abundance of anammox bacteria decreased with the increase of glucose concentration. On the other 
hand, increasing of the abundance of ammonium oxidizing bacteria with the increase of glucose 
concentration was observed.

研究分野：環境工学

キーワード： Anammox　MBR　部分亜硝酸化　部分亜硝酸化-Anammox

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　これまでに逐次回分方式でのSNAD法におけるグルコースなど有機物添加の影響に関する報告例はあるものの，
MBRを利用するSNAD法に関する知見は乏しく，特に，平膜型メンブレンによる浸漬型MBRを用いた連続処理にて
SNAD法の構築を試みた事例はない。　
本研究では，実廃水処理施設ですでに実績のある平膜メンブレンのMBRを用いてSNADを構築することに成功した
ことから，実廃水・実処理施設へ展開可能性を示すことができた。また，有機物添加の窒素除去能への影響は先
行研究結果と概ね一致したが，有機物濃度の上昇に伴ってアンモニア酸化細菌の割合が上昇する傾向がみられる
など興味深い学術的知見が得られた。

※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 

 水環境への過剰な窒素負荷による閉鎖性水域での富栄養化問題に加え，近年は硝酸性窒

素による地下水汚染が世界的な問題となっている。この抜本的な解決策は排出源における

窒素削減であり，技術的にはコストなどの実用面から生物学的手法が有利となる。 

従来の生物学的窒素除去法は，アンモニアなど還元態窒素を酸化する「硝化」と，従属栄

養微生物による「脱窒」による「硝化-脱窒」法をベースとしていた。しかし 1990 年代後半

に新たな窒素代謝経路である Anammox（ANaerobic AMMonium Oxidation：嫌気性アンモニ

ア酸化）反応 1)が発見されて以降，Anammox 反応の水処理など工学技術への応用，開発に

関する研究が加速的に進んでいる。  

Anammox は，分子状酸素の無い嫌気条件下でアンモニア

が亜硝酸によって酸化されて窒素ガスに変換される反応で

ある（図１）。これを触媒する Anammox 細菌は独立栄養細菌

であるため，その維持に有機炭素源の添加を必要とせず，従

来の「硝化-脱窒」法に対するアドバンテージの一つとなる。

また，Anammox の窒素除去速度は一般的な脱窒反応の数倍であり，処理施設の省スペース

化が期待できる 2)。一方で，Anammox で高い窒素除去率を達成するには，概ね等量のアン

モニアと亜硝酸（モル比として NO2- / NH4+ ≒ 1.3）の存在が前提となるため，Anammox 反

応の前段にて窒素の形態をいかに適切な組成比にできるかが処理能を左右する。また，実廃

水中に亜硝酸が存在することは希であるため，Anammox の処理対象は，アンモニアなど還

元態窒素を含む廃水となる。すなわち，Anammox を機能させるには，これら窒素の適当量

を亜硝酸に酸化するためのアンモニア酸化反応（亜硝酸化）が必要で，これを別の反応槽で

行うとなれば，結局はそのための施設整備が必要となって省スペース化の効果は薄れる。さ

らなる課題は，Anammox では硝酸を処理することはできず，むしろ反応副生成物として処

理水中に残存してしまうことである。  

NH4+ + 1.32NO3- + 0.13H+    →  1.02N2 + 0.26NO3- + 2.03H2O ・・・（１）1) 

 申請者らは，省スペースで有機炭素源の添加を要せず，曝気動力を削減できるといった

Anammox を利用する窒素処理技術の長所を活かすべく，単一槽での膜分離生物反応槽

（Membrane Bio-Reactor: MBR）を用いる亜硝酸化-Anammox 法（Partial Nitrification and 

Anammox by MBR: PNA/MBR）の確立に成功し，模擬廃水で 1.45 kg/m3/d の窒素除去速度を

達成した 3)。しかし本法における有機物の影響は未検討であり，実廃水の処理に際しては大

きな問題となる。 
 
２．研究の目的 

 本申請研究の第一の目的は，一槽型の

MBR にて「亜硝酸化―Anammox―従属栄養

脱窒（Simultaneously partial Nitrification & 

Anammox and Denitrification: SNAD）」の一連

の反応を完結する SNAD/MBR 法（図 2）を

構築して，窒素処理に関する制御因子の確



 

 

定と最適化を図ることである。また，以上の検討を行う中で，SNAD/MBR の窒素除去能に

対する有機物の影響とそれに関わる微生物叢との関係を明らかにすることである。 
 
３．研究の方法 

3.1 有機物の MBR による一掃型亜硝酸化-Anammox 法（PNA/MBR）の窒素除去能への影響 

図 3 に本研究で用いる MBR の概要を示す。

反応槽容量は 3.6L，膜モジュールは制御の容易

な平膜とした。廃水は連続流入し，膜モジュー

ル外側から内側に向けてろ過される。槽内下部

には散気管を設け，槽内ヘッドスペースと外気

とを混合して循環曝気される。槽内温度と pH

は自動制御，溶存酸素（DO）濃度は定期的に測

定し，外気と循環気のバランスを調整した。 

本研究では，申請者らが有する既存の PNA/MBR に有機物を含む模擬アンモニア廃水を

連続流入する方法で SNAD/MBR の検討を行った。添加する有機物にはグルコースを用い， 

添加濃度が Anammox 反応に与える影響を明らかにしつつ，脱窒反応の発現と制御方法につ

いて検討を行った。 

 

3.2 PNA/MBR への有機物添加と微生物叢との関係 

SNAD/MBR では，亜硝酸化を担うアンモニア酸化細菌と Anammox 細菌，脱窒細菌，さら

に有機物の酸化に関わる従属栄養好気性細菌のバランスが処理特性を左右する。分子生物

学的（遺伝子情報による）手法にて細菌叢の全体像と SNAD/MBR に関わる細菌群の量的・

空間的状態を解析し，それらの相互関係や窒素/炭素処理能との関係を明らかにした。細菌

種の同定には次世代 DNA シーケンサーによる網羅的解析を実施した。 

 

４．研究成果 

4.1 有機物の MBR による一掃型亜硝酸化-Anammox 法（PNA/MBR）の窒素除去能への影響 

 SNAD/MBR の検討に先立ち PNA/MBR

を立ち上げた。グルコースの添加開始前ま

でにアンモニア濃度を 22 - 27 mM の範囲

に設定して窒素負荷を 0.4 kgN/m3/d とし，

窒素除去率が安定して 80%を維持できる

状態を確認した上でグルコースの添加を

開始した。はじめに，グルコースを 50 mg/L

の濃度になるように添加し，約 2 週間の期

間で検討を行った。グルコース添加直後に

は硝酸の生成が認められたものの，約 1 週

間後には濃度の減少がみられ，従属栄養性

細菌による脱窒反応が推定された。そこで，

グルコース濃度を 100 mg/L に上昇させて約 2 カ月の期間において検討を行った。この間の

窒素除去率と各態窒素濃度の経時変化を図 4 に示す。100 mg/L のグルコース添加後にはア

：NRE, 〇：NH4+，△：NO2-，□：NO3- 
 
図 4 グルコース濃度 100 mg/L の窒素除去率

(NRE)と各態窒素濃度の経時変化 
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ンモニアと亜硝酸の減少がみられ窒素除

去率は高くなった（約 91%）が硝酸濃度の

顕著な減少は認められなかった。その後，

硝酸の減少が認められたもののアンモニ

ア濃度が上昇したために窒素除去率は若

干低下した。それ以降，アンモニア濃度が

減少したものの，窒素除去率の劇的な上昇

はみられず，85%前後で安定した。次にグ

ルコース濃度を 300 mg/L に上昇させて約

1 カ月間の検討を行った。この間の窒素除去

率と各態窒素濃度の経時変化を図 5に示す。

グルコース濃度を上昇させてすぐに，アン

モニア濃度の上昇が認められ窒素除去率は約 75-80％にまで低下したが，約 2 週間後に若干

減少し，約 80%の窒素除去率で安定した。この時点で膜の目詰まりが発生して，HRT の制

御ができなくなったために，膜の交換を行ってリアクタを再度立ち上げ，500 mg/L の濃度

でグルコースを添加した。その結果，急激なアンモニア濃度の上昇とそれに伴う窒素除去率

の低下がみられた。一方で亜硝酸，硝酸ともに生成はほとんどみられず，Anammox 反応の

活性低下が認められた。 

Anammox リアクタに関する先行研究においては 400 mg/L のグルコース添加によって窒素

除去能の著しい低下が報告されており，部分亜硝酸化-Anammox リアクタを用いた本研究結

果においても概ね同様の結果となった。 

  

4.2  PNA/MBR への有機物添加と細菌叢との関係 

 グルコースの添加前，および，グルコース

添加後（50 mg/L, 100 mg/L, 300 mg/L, 500 

mg/L）のリアクタ内バイオマス試料について

細菌叢解析を行った。なお，グルコース濃度

50-300 mg/L の条件においては，リアクタ内の

懸濁態バイオマスと膜付着バイオマスについ

て分析を実施した，グルコース添加前とグル

コース濃度 500 mg/L の条件下については，膜

付着バイオマスが採取できなかったため，懸

濁態バイオマスについてのみ分析を行った。 

 図 6 に，グルコース濃度 50 mg/L，100 mg/L，

300 mg/L での懸濁態バイオマスにおける細

菌叢解析の結果を示す。50 mg/L のグルコー

ス添加時には属レベルで推定が可能であっ

た細菌の大半が Anammox 細菌（‘Candidatus Jettenia’, ‘Candidatus Brocadia’など）であったが，

グルコース濃度の上昇とともにその割合は低下し，100 mg/L では約 50%，300 mg/L では約

30%まで低下した。一方，アンモニア酸化細菌の割合は 50 mg/L のグルコース濃度では約

0.5％だったのに対して，グルコース濃度の上昇によって割合が増加し，300 mg/L では約

図 6 グルコース濃度 100 mg/L の条件下での懸

濁態バイオマスの細菌叢解析結果 

：NRE, 〇：NH4+，△：NO2-，□：NO3- 
 
図 5 グルコース濃度 300 mg/L の窒素除去率

(NRE)と各態窒素濃度の経時変化 
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4.0％にまで上昇することが分かった。 
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