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研究成果の概要（和文）：多層カーボンナノチューブ（CNT）と架橋ポリアミド（PA）の複合膜を逆浸透（RO）
膜に応用し、実用上有望なRO膜が開発された。本研究は当該膜の高性能発現機構を理論的に解析し、広く膜科学
の発展に資することを目的としている。まず、CNT/PA膜によるRO膜の透水機構についてマルチスケールシミュレ
ーションによって解析し、高透水性は透過水分子の軌跡がCNT添加で短縮されることに起因することを示した。
非可逆的ファウリングを発生する天然有機物（NOM）に対する当該膜の優れた耐性について、MD解析によって表
面構造や膜内の電荷移動等、固有の構造因子が複合して反映されて優れたNOM防汚性を発現することを示した。

研究成果の概要（英文）：To contribute to the basic science and technology of water production 
membrane, the theoretical analysis on the high performances of CNT/PA composite membranes have been 
done. The excellent water permeability of the composite membrane is given rise to the shorter path 
of the water molecules diffusing in the composite membrane than that of pristine PA membrane, by the
 multiscale simulation. The high antifouling property of the composite membrane for natural organic 
matter (MOU) is shown theoretically to be originated from the specific surface structure as well as 
the charge transfer effect of the composite membrane, by MD calculation. This study can contribute 
to the further development of new membrane science and technology.

研究分野： 工学

キーワード： カーボンナノチューブ　逆浸透膜　耐ファウリング性　マルチスケールシミュレーション　分子動力学
シミュレーション
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、カーボンナノチューブ（CNT）とポリアミド（PA）複合RO膜の高性能発現機構の理論的解析を通し
て、当該膜とRO膜一般の科学と技術の発展に寄与し、もって水の世紀に貢献する膜技術のイノベーション創出に
資することを目的している。すなわち、カーボンナノチューブとポリアミドの複合膜の優れたRO機能発現のメカ
ニズムを理論的に解析し、当複合膜の高透水性と耐ファウリング性は固有の複合構造によってもたらされること
を理論的に解明した。この成果は、膜技術の発展に資するとともにSDGｓNo.6への貢献そして21世紀の水の世紀
において海水淡水化と造水技術に寄与する新規膜技術の知見を提供している。

※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、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 
現在、逆浸透膜（RO）の市場規模は膜ベースで数千億円であり主流の活性膜は界面重合で合成

される芳香族ポリアミド（PA）膜であり、1970 年代に技術確立された。海水淡水化や都市上水
処理、食品分野等で大きな人類貢献を果たしてきている。この PA 製 RO 膜は当初は日本のお家芸
であったが、技術のコモディティ化が進み、世界膜市場において日本産業は劣勢に立たされてい
る。その理由は膜イノベーションの停滞である。わが国のインフラ輸出の拡大は重要戦略であり、
市場有利性を復活するために、革新的 RO 膜の先進科学と技術の開拓は極めて重要なテーマであ
る。また、現在の PA 製逆浸透膜は膜性能の向上も強く要請されている。すなわち、脱塩率は源
水が 3.2%の海水で 99.8%以上が実現できており、現状の 1$/t の造水ｺｽﾄを低減する観点から、高
脱塩率を維持しつつ高速透水膜が期待されている。このような膜が実現すれば造水要請の大き
な中東、アフリカ、アジア諸国、米国西海岸での海水淡水化事業が一層発展し、緑化、農業用水
の拡大等によって気候変動対策に資することも期待できる。また、海水中の天然有機物（NOM）
等によるファウリングメカニズムの解明や耐性の付与については、まだ充分には解明されてい
ない。すなわち基礎科学の開拓や新規 RO 膜におけるイノベーションの創出は、水の世紀におけ
る地球規模の要請であり、SDGｓへの貢献も果たすことができる。 
 
２．研究の目的 
多層カーボンナノチューブ（CNT）と架橋 PA の複合化膜を逆浸透(RO)膜の活性層に応用して、

脱塩性、透水性、耐ファウリング性で特色のある有望な RO 膜を開拓している。そのプロジェク
トは具体的な社会実装を目指して実用化研究が急がれているが、本研究はそこでは対象とされ
ない基礎科学を探求し、当該膜の高性能発現の理論的解明を対象とし、それを RO 膜一般の科学
に展開して当該分野の革新に寄与することを目指している。CNT/PA 複合膜はその技術と科学に
イノベーションをもたらすことが期待でき、ここではかかる複合膜の卓越性を理論的に検討し、
その背景となっている基礎科学の確立によって膜科学の広範な分野の発展に寄与しようとした
研究である。 
 
３．研究の方法 
CNT/PA 複合膜は種々のロバスト性が優れた総合的機能を有する革新的 RO 膜が期待でき、諸機

能発現のメカニズムを理論的アプローチで解明する。そのため、①RO 膜機能発現の機構にはア
クアポリン様の透水機構が想定され、②高脱塩性、③優れた耐ファウリング性、④高耐塩素性の
発現機構について、理論的アプローチによってそのメカニズムを解明し、もって⑤逆浸透膜一般
の科学・技術的ブレークスルーに繋げる。その際、⑥スパコンによって①～④を検証し、総合的
な膜基礎研究を展開する。 
 
４．研究成果 
CNT/PA 複合膜のモデルケースとして、分子動力学（MD）シミュレーションにより様々な解析

を行った。 
CNT/PA 複合膜の有望性からこれまで国際的にも多くの研究者によって様々な提案がされてき 

 

 

図１ マルチスケールシミュレーションによる CNT 含有量に対する水分子の平均透
過時間(a)と水分子の通過軌跡（CNT/PA 膜（厚さ 200 nm）を通る水の拡散軌道）(b)。 



たが、実験的検討が主で、CNT/PA 複合膜の水拡散機構の理論的検討は十分にはなされておら
ず、そこでのメカニズムは明確になってはいない。そのためここでは独自に、マルチスケールに
よる MD シミュレーション（マルチスケールシミュレーション）によってその解析を試みた。そ
の結果、平均自由エネルギーは CNT/PA 複合膜（0.79 kcal/mol）と PA 膜（0.94 kcal/mol）では
異なっており、CNT 添加は水透過に有利であることを明らかとした。 
 
また、拡散メカニズムを調べるためにモンテカルロシミュレーションにより CNT/PA 複合膜（厚

さ 200 nm）を通過する水の拡散軌道を調べた（図１）1)。CNT 含有量に対する水分子の平均透過
時間は、プレーン PAでは 84 ns であり、一方、CNT/PA 複合膜では CNT 含有量が 17wt%の時に 63 
ns にまで減少する。高 CNT 含有量になると CNT の障害物としての影響で蛇行経路となり、20 wt%
で 66 ns まで透過時間が増加する。これらの結果は、直ちに透水量に変換できないが、CNT/PA 複
合膜の潜在的な拡散メカニズムが示唆され、CNT 含有量と透水性の最高値が実験結果と概ね一致
し、シミュレーションでうまく説明できた 1)。すなわち、CNT/PA 膜では高度な透水機能が理論的
にも証明され、また CNT 含有量が 15wt%で透水性が最適となる報告された実験結果をよく反映し
たものとなっている結果となり、理論的解明が我々をはじめ多くの研究報告をよく説明するこ
とができた。 
 
現在、世界中で 95％以上の海水淡水化水は逆浸透膜濾過法によって製造されている。この膜

淡水化プロセスは、他の方法と比べて比較的簡易で大型化が可能で、そのエネルギー効率も高い
ためだ。しかしながら、逆浸透膜表面に発生する膜汚損（ファウリング）は、逆浸透膜濾過法の 
最大の課題の１つとなっており、現在でも膜科学と技術において主要なテーマとなっている。 

 

 

 
膜汚損（ファウリング）は、膜の供給側表面に原水中に存在する様々な不純物が堆積して脱塩

率や透水性など膜機能を著しく低下させる現象である。堆積汚損物質は供給水の水質に依存し、
例えば高い塩分含有量を有する地下水の場合には一般に炭酸カルシウム等の無機物であり、海
水では様々な有機物、河川水の場合には樹木の葉などから由来する天然有機物がある。特に天然
有機物（NOM）とは、その組成が場所によって、そして季節によっても異なり、多様なグループ
化合物を総称したものである。この NOM に存在する２つの代表的な化合物は、アルギン酸塩およ

図２ アルギン酸が付着した PA 膜とその吸着シミュレーションスナップショットと構成
された Humic Acid TNB model 



びフミン酸であり、これらの化合物に対して良好な耐防汚性を有する逆浸透膜を開発すること
は現在、極めて重要なテーマとなっており、活発な研究が展開されている。アルギン酸塩は海洋
に存在する海藻等から生産される多糖類であり、またフミン酸は植物の分解に由来する湖沼や
河川水では一般的な含有物である。この NOM ファウリングは、塩素水等の膜洗浄でも回復が困難
ないわゆる非可逆的ファウリングを発生する解決の難しいテーマである。これまでに検討され
たアプローチには、膜表面の化学的修飾、供給水中への添加剤の使用、断続的逆洗、および超音
波処理等があるが、十分な効果を得るには至っていない。したがって、NOM の防汚特性を有する
逆浸透膜を開発しその機構を解明することは、造水膜の科学と技術において極めて重要かつ今
日的課題であり、その理論的背景の解明は膜科学に大きな貢献を果たすことになる。 
これまで CNT/PA 膜は、海水等の優れた淡水化性能と耐塩素性を有し、さらにタンパク質や無機
スケール、そして NOM などの幅広い含有不純物群に対して優れた防汚性を有することが示され
ている。アルギン酸は海藻由来の粘着状であり、RO 膜としての著しい性能低下が起こり、PA 膜
はシミュレーション結果から表面にアルギン酸が吸着することが証明された（図２）。 
 
 次に PA 膜および CNT/PA 膜を用いた NOM のフミン酸およびアルギン酸を含んだ原水のクロス
フロー透水試験結果は、フミン酸およびアルギン酸共に PA 膜（青）は通水 200-300H 頃から大き
く透水量が低下するのに対して、CNT/PA 膜（黒）はほとんど透水量が変わらないことが示され
ている。これは PA膜は NOM が徐々に吸着して膜表面が汚染されてしまうが、CNT/PA 膜は NOM が
一旦付着してもクロスフローによる流水によって剥離して、取り除かれるものと考えられた。フ
ァウリング試験後の PA膜および CNT/PA 膜の表面の観察から、PA膜に比べると CNT/PA 複合膜の
方が付着物が少ないことが明らかとされている。 
かかる NOM に対する CNT/PA 複合膜の優れた NOM に対する防汚性能のメカニズムを解明するた

めに、詳細な分子動力学シミュレーションにより、当該複合膜の複数の固有の機能が組み合わさ
って優れた NOM 防汚挙動を発現することを理論的アプローチで見出した（図３）2)。すなわち、
CNT/PA 膜が PA 膜に比べてより表面が平坦でより低い負電荷密度および低いポリマー分子の運
動などの相乗効果によることを計算機化学で明らかとした 2)。これらの要因が組み合わさって、
膜表面へのアルギン酸塩やフミン酸の両方の物質の初期吸着を低減することもコンピュータシ
ミュレーションで示した。すなわち、膜表面への不純物の堆積すなわちファウリング現象はこの
初期の“吸着過程”を経て発生するもので、この段階での吸着現象を当開発複合膜の機能によっ
て低減でき、それは分子レベルでの膜機能の強化によるものであることを明らかとした。 
以上より、様々なファウリング種の形成機構についてこの CNT/PA 膜の類いまれなる広範な水

中不純物に対して顕著な耐ファウリング性を発現する優れた膜機能を有することが理論的に解
明できた 3)。これは膜科学に新たな領域を拓くとともに、また工学的にも永らく期待されていた
新しい膜技術を提供するための重要な応用基礎を開拓できた点で意義深い成果である。 
 

 
 

図３ (a)アルギン酸を含む水を流した時の CNT/PA 膜および(b)PA 膜表面のシミュレーション
スナップショット、PA 膜は CNT/PA 膜に比べてファウラントがより膜表面に結合、吸着する。 
 
 CNT/PA 複合膜におけるこれらの成果は、現行 RO 膜の弱点を克服する上で重要な意味を持ち、
造水膜の開拓と運転上のコスト低減に対しても大いに寄与する。殊に自然有機物に対する防汚
性能が向上した RO 膜の開発だけでなく、そのメカニズムを解明することによって、防汚性を備



えた逆浸透膜を設計する新しい提案にもつながるものである。本研究は、世界で広く実用されて
いる海水淡水化技術の発展に貢献し、21 世紀の世界の水の世紀において廃水処理、灌漑用水、
工業用水さらに健康で清潔な造水技術に大きな貢献を果たすものと期待される。 
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