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研究成果の概要（和文）：本研究では、エネルギーコストの極端に低い廃水・汚染水浄化濃縮技術の開発を目的として
、自然エネルギー源である海水と汚染水間の浸透圧差を利用した自発的水透過を生じる革新的正浸透（FO）膜の創製を
行った。新規FO膜としては、高い透水性能と高いイオン阻止能の双方を両立する膜を目指して、水のみを選択的に透過
可能な生体模倣型ウォーターチャネル膜、並びに荷電反発機能を有するミクロ相分離ハイドロゲル膜の2つの方向から
検討を行った。さらに、FO膜プロセスの実用化では避けることができない課題である膜ファウリングについても評価を
行った。

研究成果の概要（英文）：In this study, innovative forward osmosis membranes (FO membranes) were developed 
for the purpose of concentration with low energy consumption of wastewater and radioactive water 
pollution. FO enables spontaneous transport of water molecules through a selective membrane from a lower 
concentration solution to a higher concentration solution by an osmotic pressure gradient. Thus, FO 
membrane process is regarded as a low energy consumption process promising an emerging technology. Both 
water channel membrane with biomimetic property and hydrogel membrane with micro-phase separation were 
prepared as FO membrane and their performances were evaluated. In addition, FO membrane fouling was also 
investigated because this fouling reduction is crucial to commercialize the FO membrane process.

研究分野： 膜分離工学

キーワード： 正浸透膜　汚染水濃縮　水チャネル　ハイドロゲル　膜ファウリング

  １版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

廃水濃縮は水処理プロセスの省エネルギー
化のために重要であるが、現行の濃縮法である
蒸発法は非常に大きなエネルギーを要するプロ
セスであり、これに代わる処理法を開発する必
要性は高い。また放射性物質で汚染された水の
浄化技術の創製は、国家的戦略の元で実施す
べき現在の最優先課題と言っても過言ではない。
放射性汚染水は外部環境に排出することが
できないため、できる限り濃縮して貯蔵する
必要がある。さらに緊急時には電力供給量が
限られるため、その濃縮法は可能な限り低消
費エネルギーであることが望ましい。 

本研究では全く新規な廃水・汚染水濃縮法と
して、正浸透（forward osmosis; FO）膜法を開発
する（図１）。FO 膜を用いた水処理は最近急速
に関心が高まっており、海水の淡水化等での検
討がなされている。水処理膜の市場において、
日本企業の膜生産は現在、世界の 60%のシェ
アを占めていると言われているが、次世代技術と
言われる FO 膜を用いた水処理については、海
外の検討が先行しており、我が国での検討は残
念ながら出遅れている感が強い。廃水・汚染水
濃縮等の水処理は急務の課題であることを
考え合わせると、我が国において集中的に FO

膜に関する研究を活性化させる必要がある。 

 RO膜
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図１ 逆浸透と正浸透の原理 

 

FO 膜を廃水・放射性汚染水処理プロセス
に適用するための最大の課題は、高い透水性
能と高いイオン阻止能の双方を両立する膜
を創製することである。本提案では、生体模
倣型ウォーターチャネル膜および荷電反発
機能を有するミクロ相分離ハイドロゲル膜
の 2 つの検討方向から FO 膜の創製を行う。
また、FO 膜では膜を挟んで 2 つの溶液間の
浸透圧差で自発的な水透過を行わせるため
（図１右）、低浸透圧溶液と高浸透圧溶液間
の浸透圧差（例えば真水と海水では浸透圧差
は約 25 気圧）にも耐えうる機械的強度を有
することも FO 膜に必要不可欠な性能である。
本提案では、以上の特性を基本性能として併
せ持つ高性能な FO 膜開発に注力する。 

一方、膜の使用時の性能低下も FO 膜プロ
セスの実用化では避けることができない課
題である。膜性能を低下させる最大の要因は、
有機物や微生物が膜に付着することによる
透水性能の低減である。このような現象は膜

ファウリングと呼ばれ、有機物の付着が原因
で起こるオーガニックファウリングと微生
物の付着に伴うバイオフィルム形成が原因
のバイオファウリングに大別される。従って、
オーガニックファウリングとバイオファウ
リングの両方の抑制について詳細な検討を
加える必要がある。申請者は膜ファウリング
に関してもこれまでに長期にわたる研究を
実施してきた実績があり、ファウリングを起
しにくい膜の設計に関する有益な指針を得
ている。本提案では、これまでに得た知見を
基に、膜ファウリング抑制に効果的な材料を
用いた FO 膜の創製を行う。 

 

２．研究の目的 

本研究では、全く独創的な廃水・放射性物
質汚染水の浄化濃縮技術の開発を目的とし
て、革新的 FO 膜の創製に関する研究開発を
行う。FO 膜は浸透圧を駆動力として自発的
に水を透過させることができる。水の透過に
自然エネルギー源である海水と汚染水間の
塩分濃度差（浸透圧差）を利用することがで
きるため、エネルギーコストの極端に低い水
浄化濃縮技術の実現が可能である。 

 

３．研究の方法 

本研究では、①水のみを選択的に透過可能
な生体模倣型ウォーターチャネル膜の創製、
並びに、②荷電反発機能を有するミクロ相分
離ハイドロゲル膜の創製、の 2 つの検討方向
から、（１）新規 FO 膜の創製に関する基礎的
研究と、（２）FO 膜プロセスにおけるファウ
リング挙動の評価、を行った。各々の研究方
法を以下に記載する。 

 

（１）新規 FO 膜の創製に関する基礎的研究 

➀ウォーターチャネル FO 膜の創製 

生体膜を構成する脂質二重層中では、単純
拡散する水透過性の数十倍の水透過性が測
定されている。これは水チャネルが機能して
いるためである（図２）。水チャネルは、水
のみを特異的に透過する生体分子集合体が、
極めて薄いリン脂質二重膜内に自発的に配
勾した分子集合体である。すなわち、水チャ
ネルを有する生体膜は究極の機能性水輸送
膜である。本研究では、このような生体模倣
膜を多孔性支持膜上に形成させることで、極
めて高い透水性とイオン阻止率を兼ね備え
た全く新規な FO 膜の創製を目指した。 

 
 

 

水チャネル形成分子 水分子

リン脂質二重膜

 

図２ ウォーターチャネル膜の模式図 



リポソーム懸濁液は孔径 0.1µmのポリカー
ボネート膜を用いてエクストルージョン法
により調製した。リン脂質には、相転移温度
の異なる POPC, DMPC, DPPCの 3種類を用い
た。脂質薄膜形成の際の溶媒として、リン脂
質には chloroform を、チャネル物質である
gramicidin A（GA）には 2,2,2-trifluoroethanol

を用いた。得られた GA 含有リポソーム懸濁
液に、octadecyltrichlorosilane を用いてアルキ
ル鎖を導入した陽極酸化多孔性アルミナ膜
（孔径 0.2 µm）を浸漬し、アルミナ膜上にリ
ン脂質二分子膜（supported lipid bilayer; SLB）
を形成させた。SLB の流動性は共焦点レーザ
ー蛍光顕微鏡(CLSM)を用いた光退色後蛍光
回復法 (FRAP) により評価した。水処理膜と
しての性能は、膜をガラスセルにはさみ、膜
の両側に NaCl 水溶液と Milli-Q 水を加え、浸
透圧を駆動力として水を透過させ、体積変化
から透水量を、電気伝導度から NaCl 漏出率
を評価した。 

 

②荷電反発機能を有するミクロ相分離ハイ
ドロゲル FO 膜の創製 

高性能な FO 膜を創製するために、これま
での RO 膜のように活性層中の分子網目によ
る溶媒と溶質分子のふるい分けによる分離
機構に加え、高い水透過性を示すポリビニル
アルコール(PVA)をマトリクスとした親水性
活性層を持ち、さらに荷電反発という新規分
離機構を同時に発現する新規ハイドロゲル
FO 用イオンバリヤー膜(FO-IB 膜、図３)の作
製を行った。 

PVA結晶化
領域

固定電荷

可動イオン

架橋構造  

図３  FO－IB 膜の模式図 

 

PVA をベースとしたイオン交換ポリマー
は PVA の結晶化領域と水チャネル構造をミ
クロ相分離させることで、FO 膜に必要な高
い水透過性と高いイオンバリヤー性を有す
る膜の作製が可能である。さらに正荷電層と
負荷電層を積層化した構造により、荷電反発
により、荷電を有さない FO 膜よりも高いイ
オンバリヤー性を得ることが期待できる。し
かし以前の研究において、膜の水選択性を高
めるために正荷電層、負荷電層の荷電密度を
上げると、機械的強度が低下するという問題
が生じた。この問題を解決するため正荷電層、
負荷電層、及びナノファイバーを用いた支持
体を全て同一高分子マトリクス（PVA）にし、

熱処理や化学的架橋を行うことで不均一架
橋構造を形成した FO-IB膜の作製を検討した。 

膜材料は PVA およびポリスチレンスルホ
ン酸からなるブロック共重合体(PSS)と、PVA

およびポリベンジルトリメチルアンモニウ
ムからなるブロック共重合体(QBm)を用いた。
PSS 水溶液をキャスト板上にスキージ法にて
キャストし、5 分乾燥した後に脱イオン水に
あらかじめ浸漬した支持体を上から被せ、乾
燥することで負荷電層を形成した。その後、
減圧下で熱処理することで負荷電膜とした。
この膜をさらに同様の方法で QBm 溶液をキ
ャストした上に被せて乾燥し、表面に正荷電
層を形成することでバイポーラ膜とした。こ
の膜を減圧下で熱処理し、その後酸性条件下
でグルタルアルデヒド(GA)水溶液に 24 時間
浸漬し、化学的架橋を行うことで FO－IB 膜
を作製した。FO-IB 膜の水流束および塩流束
は二室セル(図４)を使用した拡散透析装置に
より評価した。このセルでは試料膜で隔てた
Cell I 側に対象溶液(FS)として脱イオン水を
100 ml、Cell II 側に所定の濃度の駆動溶液
(DS)を 400 ml 入れ、溶液を撹拌した。その後
Cell I の溶液濃度の変化から塩流束 Js を、溶
液体積の変化から水流束 Jw を算出した。 

 

図４ 拡散透析用セルの模式図 

 

（２）FO 膜プロセスにおけるファウリング
挙動評価 

ファウリング挙動実験装置の概略を図５
に示す。高浸透圧側の駆動溶液(DS)と低浸透
圧側の供給溶液(Feed solution, FS)をそれぞれ
ポンプで循環させ、膜ユニットセルに供給し
た。DS と FS はそれぞれ所定量の NaCl と
CaCl2 を用いて作成し、モデルファウラント
として牛血清アルブミン(BSA)、アルギン酸
ナトリウム(Alginate)、フミン酸ナトリウム
(HA)を FS 側にそれぞれ添加した。FO 膜(有
効膜面積：138 cm2)を透過した水透過流束
(Flux)は DS の重量変化より算出した。 

 

図５ FO膜のファウリング挙動の測定実験
装置の模式図 



膜は Hydration technology Inc (HTI)製の FO

膜を用いた。ファウラントの種類、膜の向き、
Ca2+イオンの有無がファウリング挙動にどの
ように影響するかを調べた。 

 

４．研究成果 

（１）新規 FO 膜の創製に関する基礎的研究 

➀ウォーターチャネル FO 膜の創製 

リン脂質二分子膜中での GA の構造を評価
するため、GA を導入したリポソームの円二
色性 (CD) スペクトルを測定した。その結果、
GA を 5 mol% 導入した場合に水分子に対す
る高い透過性を示すチャネル構造が確認さ
れた（図６）。 

FRAP による SLB の流動性評価の結果、GA

導入量の増加に伴い SLB の膜流動性の低下
が観察された（図７）。GA はリン脂質の疎水
部との疎水性相互作用により二分子膜の流
動性を低下させることが報告されており、
SLBに GAが導入されていることが示唆された。 

 

図６ GA（5 mol%）を含むリポソームと含
まないリポソームの CD スペクトルの比較 

 

 

図７ 多孔性アルミナ膜上に形成させた
POPC/Rhod-PE を脂質組成とする SLB の
FRAP アッセイ結果。GA の取込量を増加させ
ると、SLB の膜流動性の低下が観察された。 

(A、B) GA を含まない SLB の CLSM 画像（測
定開始時と同 30 分後）、(C、D) GA を 10 mol%

含有させた SLB の CLSM 画像（測定開始時
と同 30 分後）。 

 

次に、SLB の NaCl 漏出率を測定した。そ
の結果、いずれの条件においても 2 %以下の
非常に低い漏出率を示した（図８）。さらに
SLB 中の GA 含有率の上昇に伴い、低 NaCl

漏出率を維持したまま透水量の大幅な向上
が見られ、市販膜の性能を超えることがわか
った（図９）。一方、GA 導入量が 5 mol%以

上になると、透水量の低下が見られた。CD

スペクトルにおいて、GA 導入量が 10 mol%

ではチャネル構造の割合の減少を示唆する
結果が得られており、GA がチャネル構造を
形成できなくなったために透水量が低下し
たと考えられる。 

 

図８ リン脂質二重膜における GA のコンフ
ォメーションが SLB の透水量と NaCl 漏出率
に及ぼす影響 

 

図９ GA含有率とSLBの透水量およびNaCl

漏出率との関係 

 

リン脂質の相転移温度が SLB の安定性
（NaCl 漏洩率）に与える影響を評価した（図
１０）。相転移温度が測定条件である 25 °C 以
下の POPC、DMPC では、2.0 wt%以上で NaCl

が漏出したのに対し、相転移温度の高い
DPPC では 3.0 wt%以上でも NaCl は漏出しな
かった。リン脂質は相転移温度以上では流動
性が低く配向性の高いラメラゲル相を形成
することが知られており、高浸透圧下におい
てもイオンの漏出を阻止できたと考えられ
る。 
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図１０ 相転移温度の異なる 3 種類のリン脂
質を用いた SLB の NaCl 漏出量の測定結果。 

POPC と DMPC の 3.0 wt% NaCl と DPPC の
1.5 wt% NaCl は未測定。 



②荷電反発機能を有するミクロ相分離ハイ
ドロゲル FO 膜の創製 

本法で得られた PVA 系 FO 膜の FO モード
における水透過性を測定した結果、市販 FO

膜より 2 倍高い値が得られた。この結果に基
づき、薄膜化が可能なブロック共重合体を新
規合成し、より薄層化した正荷電層と負荷電
層を形成した FO－IB 膜の構造と FO 特性と
の関係を検討した。 FO－IB 膜の表面と破
断面の SEM 写真を図１１に示す。これより
PSS層とQBm層の厚みはともに 10μmであり、
薄膜荷電層の形成が確認できた。またグルタ
ルアルデヒド濃度を変化させて化学的架橋
した膜の水透過性を測定した結果、緻密化に
より水選択透過性が向上することが確認さ
れた。高分子電解質溶液を DS に用いた拡散
透析において、CGA=0.05 vol%において架橋
した FO-IB 膜の Js は 0.05 mol/m2h であり、市
販 FO膜(0.42 mol/m2h, AL-facing-DS)と比較し
て約 10 倍の優れた塩バリヤー性を示した。
これは PN 層の静電反発によるイオンバリヤ
ー性の寄与と考えられる。この時、Jw はそれ
ぞれ 0.57、2.36 dm3/m2h を示した。この結果
より算出される水選択透過性 α(=Jw/Js)は 633, 

308 となり、FO-IB 膜は静電反発による高い
塩バリヤー性により、市販 FO 膜の約 2 倍の
水選択透過性を示すことが示された。 

 

図１１ FO-IB 膜の SEM 像 

 

（２）FO 膜プロセスにおけるファウリング
挙動評価 

図１２にファウリング実験結果を示す。フ
ァウリング有りの水透過流束(Flux(fouling))を
フ ァ ウ リ ン グ 無 し の 水 透 過 流 束
(Flux(non-fouling))で規格化している。AL-DS 条件
(活性層が DS 側)ではファウリングが起こり
やすい様子が観察された(図１２ａ)。一方で
図１２ｂの AL-FS 条件(活性層が FS 側)では
ファウリングによる水透過流束の減少が観
察されなかったことより、支持層側が主にフ
ァウリングに寄与しており、HA＞Alginate＞
BSA の順に FO 性能が低下しやすいことが分
かった。非対称膜構造に由来する内部濃度分
極より、膜透過流束は AL-DS が AL-FS より
も有利であるが、ファウリング耐性は AL-FS

が有利であるため、膜透過流束が逆転する現
象が観察された(図１３ａ)。また Ca2+イオン
が存在する条件では約 20%の FO 性能の低下
が見られた(図１３ｂ)。これは Ca2+イオンが
ファウラント・膜表面間およびファウラン
ト・ファウラント間の相互作用を強めたため
と考えられる。以上より FO 膜のファウリン
グ特性を把握できた。 
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図１２ 3種類のファウラントを用いて測定
したFO膜のファウリング挙動。ファウリング
有りの水透過流束をファウリング無しの水透
過流束で規格化して表示した。(a)FO膜の活性
層をDS側とした(AL-DS)。(b) 同活性層をFS

側とした (AL-FS)。FS組成: 5 mM CaCl2 + 45 

mM NaCl + 500 mg/L foulant、DS組成: 5 M 

NaCl。 
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図１３ FO膜のファウリング特性の解析。
(a)HAをファウラントとして、AL-DSとAL-FS

モードでのファウリング挙動比較。(b)アルギン
酸あるいはHAをファウラントとしたときの
Ca2+の影響。FS組成：50 mM NaCl + 500 mg/L 

foulant、DS組成：5M NaCl、モードはAL-DS。 
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