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研究成果の概要（和文）：マグネタイト微粒子を添加した嫌気・好気活性汚泥法を提案し、SBRおよび連続反応
槽を用いて、合成下水の処理実験を行った。その結果、本法はCOD, TN. TP及び抗生物質の一斉除去が可能であ
ることがわかった。嫌気・好気条件下では、マグネタイトのFe(Ⅱ/Ⅲ)の酸化還元サイクルが形成された。ま
た、嫌気後の好気条件で生物学的な過酸化水素(H2O2)生成反応が進行し、マグネタイト触媒によるバイオフェン
トン反応が進行した。さらに、従来の嫌気・好気活性汚泥法と同様に生物学的脱リン反応および硝化・脱窒反応
が進行した。マグネタイトの添加により、抗生物質の除去率が増加し、最適条件下ではほぼ100%となった。

研究成果の概要（英文）：Anaerobic and aerobic activated sludge process with magnetite particles was 
proposed and the treatment performances were investigated using SBR and continuous reactors. 
Experimental results demonstrated that simultaneous removals of COD, TN, TP and antibiotics were 
achieved by the process. Moreover, the oxidation and reduction cycle of Fe(Ⅱ/Ⅲ) of magnetite was 
established under anaerobic and aerobic conditions. Hydrogen peroxide (H2O2) was biologically 
produced and converted to OH radicals in aerobic conditions by biological Fenton reaction. In the 
same manner as the conventional anaerobic and aerobic process, nitrification and denitrification as 
well as phosphorous release and uptake reactions proceeded. Removal efficiencies of antibiotics 
increased with increasing amounts of magnetite and attained 100 % at an optimal conditon.

研究分野：水環境工学

キーワード： 促進活性汚泥法　バイオフェントン反応　マグネタイト　過酸化水素　嫌気好気処理　OHラジカル　SBR

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
薬剤耐性は地球規模の環境問題として顕在化している。都市下水中にはその原因物質である抗生物質や耐性菌が
存在するが、現行の下排水処理法では充分に除去できず、多くが環境中に放出されている。本研究により、従来
の水質項目に加えて、抗生物質を高効率で除去できることが示された。本法の適用・普及により、水環境中の抗
生物質濃度や耐性菌等の出現頻度が減少すると考えられる。すなわち、本研究成果は新興汚染物質の無害化・環
境放出量の減少、耐性菌による感染症死亡率の減少、水再生利用の推進などに貢献すると考えられる。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 抗生物質および抗生物質耐性菌による公共用水域の汚染と薬剤耐性問題は、地球的規模の環
境問題になりつつある。都市下水は多くの抗生物質等を含んでいるが、現行の下水処理法はそれ
らの除去能力が低く、多くが未処理のまま環境中に流出している。したがって、これらの汚染物
質を効率よく無害化する新規技術の開発が必要である。 
(2) 抗生物質を無害化するためには、OH ラジカルを発生させて酸化分解する促進酸化処理法
(AOP)が有効である。しかしながら、これまでに提案されている AOP は UV 照射、オゾンや過
酸化水素(H2O2)の連続注入など、資源・エネルギー消費量が大きく、その適用には限界がある。 
(3) このような問題を解決する方法として、研究代表者らは植物が産生する H2O2 及びマグネタ
イト粒子等の鉄触媒を用いることにより OH ラジカルを生成させ、ペンタクロロフェノールや
医薬品等を分解するバイオフェントン法を世界で初めて提案した(Reis et al., 2013)。さらに、熱
帯および亜熱帯植物は特に高濃度の H2O2 を産生することから、熱帯域に多い開発途上国の水処
理技術として研究開発を行っている（Inagaki et al., 2016）。 
(4) 対象とする生物を植物から活性汚泥に転ずると、嫌気性微生物は好気性微生物と異なり活性
酸素の解毒系を有していない場合が多いこと、絶対嫌気性菌を除けば酸素暴露条件下でも生育
できること（川崎ら, 2013）、さらに嫌気性汚泥をばっ気すると H2O2 が短時間に槽内に蓄積した
ことから、活性汚泥法に新たな促進酸化能力を付与できる可能性がある。 
 
２．研究の目的 
本研究は、先進国を中心に広く用いられている活性汚泥法を対象として、有機性汚濁物質と栄養
塩類の効率的除去に加えて、生物学的に OH ラジカルを生成させることにより、抗生物質等の
新興汚染物質を効率よく無害化する促進活性汚泥法を開発する。これを達成するために、マグネ
タイト微粒子添加条件下の装置構造、操作方法、排水処理条件および COD, TN, TP 及び抗生物
質を主対象とした処理性能を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1) H2O2生成 
供試種汚泥として、好気性活性汚泥(A), 嫌気性消化汚泥(B)及びこれらの混合汚泥(C)を用い、
嫌気・好気条件を繰り返して、H2O2生成能力及びその安定性について検討を行った。ここで、実
験は各汚泥を用いた 3 系列で、鉄触媒無添加(A-1, B-1, C-1),マグネタイト(1,000mg/L)添加系
(A-2, B-2, C-2)及び塩化第一鉄(0.1M)添加系(A-3, B-3, C-3)を比較した。実験では N2ばっ気
による嫌気期間 3 日、空気ばっ気による好気期間 3 日よりなり、好気期間終了後に上澄みの一部
を合成下水と入れ替えた。初期 COD 濃度は、200～300(mg/L)とした。また、H2O2濃度は好気期間
終了時に測定した。なお、合成下水の組成は(2)の処理実験と同様である。 
(2) 合成下水の処理実験  
シーケンシングバッチ反応槽(SBR)および連続反応槽を作製し、異なるマグネタイト添加条件下
で合成下水の処理実験を行った。流入下水、反応槽内および処理水の COD, TN, TP, 抗生物質濃
度、MLSS, MLVSS, pH, DO 等を測定し、処理性能を評価するためのデータを収集した。図１に
SBR 及び連続反応槽内で進行すると考えられる反応を示した。供試抗生物質は主としてスルフ
ァメトキサゾール(SMX)を用いたが、連続反応槽を用いた実験ではトリメトプリム(TMP)及びク
ラリスロマイシン(CLA)も用いた。なお、SBR では１サイクルの反応時間を 6 日～6 時間、引抜
量（供給量）を装置容積の半分(1L)とし、一方、連続反応槽を用いた実験では嫌気・好気槽の滞
留時間(HRT)を 5 日～1.25 日に設定した。合成下水(COD=405mg/L)の組成は、ペプトン(150mg/L), 
グルコース(150mg/L), 酢酸アンモニウム(52mg/L), 尿素(52mg/L), 濃縮無機溶液(1mL/L)とした。
抗生物質濃度は SBR 実験で SMX(1mg/L)一定とし , 連続実験では SMX(0.3～1.0mg/L), 
TMP(0.3mg/L), CLA(0.3mg/L)とした。 

 

 

図１ 実験装置及び仮定した反応 

ここで、SBR を用いた実験では、マグネタイト無添加系(SBR0)、マグネタイト 1,000 (mg/L)添加
系(SBR1)及び 3,000(mg/L)添加系(SBR2)の 3 系列を同時運転して性能を比較した。一方、連続反



応槽を用いた実験では、マグネタイト無添加系及びマグネタイト 1,000 (mg/L)添加系の 2 系列を
運転し、両者の結果を比較した。 
 
(3) OH ラジカル生成 
処理実験中の装置内活性汚泥を採取し、OH ラジカルプローブのアミノフェニルフルオレセン
(APF)を注入して蛍光観察を行った。OH ラジカルなどの酸化力が強い活性酸素が発生すると
APF は分解され、強蛍光性物質のフルオレセインが生成されるため、励起波長約 490 nm、蛍光
波長約 515 nm で観察した。 
 
４．研究成果 
(1) H2O2生成実験の一例を図２に示す。嫌気性消化汚泥（B 系列）あるいは混合汚泥（C 系列）
の結果と好気性活性汚泥のみ（A 系列）の結果を比較すると、B と C 系列が A 系列より H2O2濃度
が高くなり、嫌気性消化汚泥中の微生物がより多くの過酸化水素を産生した。一方、鉄化合物添
加系は、無添加系に比べて、高濃度の過酸化水素が生成された。しかしながら、系列 B-2, C-2
にみられるように、マグネタイト添加系ではサイクル数の増加につれ、H2O2 生成が上昇するが、
塩化第一鉄ではサイクル数の増加につれ減少する傾向がみられた。すなわち、H2O2生成を安定し
て進行させるためには嫌気性消化汚泥あるいは活性汚泥との混合汚泥を種汚泥とし、マグネタ
イトを添加することが重要である。 

 
図２ 回分培養を繰り返した場合の過酸化水素生成量の比較 

（系列 A：好気性活性汚泥、B:嫌気性消化汚泥、C:嫌気・好気活性汚泥混合汚泥） 
 
(2)合成下水の処理結果 
3 系列の SBR を同条件で運転した結果の一例を図３に示す。処理実験は(1)の結果に基づき、活
性汚泥と嫌気性消化汚泥を乾燥重量比 1:1 で接種し、PhaseⅠが１サイクル 6 日、PhaseⅡが 2 日
で運転した。槽内汚泥の SVI はマグネタイト添加により減少し、100 (mL/g)以下になった。沈降
性は極めてよい。また、活性汚泥は良好に増殖し、マグネタイト添加系の SBR1 及び SBR2 は 42
サイクル前後で 6～7 (g/L)前後になった。なお、嫌気条件及び好気条件下における形態別窒素、
リン酸濃度及び COD 分析から、反応槽内では脱窒反応、脱リン反応及び COD 分解反応が進行して
いることがわかった。 
 

 

図３ SBR 内の汚泥 MLSS・MLVSS 濃度及び SVI の経日変化 



図 4 はマグネタイト 1,000 (mg/L)添加した SBR1 の嫌気・好気サイクル中の二価、三価鉄濃度の
変化を示したものである。全鉄濃度は、マグネタイト添加量とほぼ一致している。図中の灰色ゾ
ーンが嫌気状態、白色ゾーンが好気状態を示す。図に示されるように、Fe2+と Fe3+は一定のパタ
ーンが形成されている。すなわち、好気条件では Fe2+が減少してほぼ同量の Fe3+が生成され、嫌
気条件下では Fe3+が減少してほぼ同量の Fe2+が生成され、これが繰り返されている。つまり、マ
グネタイトの酸化還元サイクルが形成されている。ここで、マグネタイトを 3,000 (mg/L)添加
した SBR2 でも同様に安定した酸化還元サイクルが形成された。 
 

 

図 4 マグネタイトの酸化還元サイクル 

図５は PhaseⅠ～PhaseⅤにおける SBR1(マグネタイト添加量が 1,000(mg/L))の SMX 除去率を比
較したものである。各条件共にほぼ安定して SMX が除去された。SMX 除去率は反応時間の減少に
つれ上昇し、PhaseⅢとⅣでほぼ 100%となった。さらに反応時間を減少させた PhaseⅤでは、除
去率は大きく減少した。これは主として過酸化水素の生成が大きく減少したことによると考え
られた。 

 

図５ SMX 除去率の比較 

図６は比 SMX 除去速度を比較したものである。比除去速度は PhaseⅣまで負荷の増加につれ増加
したが、最も負荷の大きい PhaseⅤで減少した。また、マグネタイトの添加濃度は SMX 除去速度
に影響し、1,000 (mg/L)の条件で最大となった。なお、COD 除去速度はマグネタイト添加量によ
り若干上昇する傾向がみられたが、COD 負荷の増加につれ増加した。 

 

 

図６ 異なる負荷条件下の COD 除去速度及び SMX 除去速度 
（各 Phase の左側：SBR0, 中央：SBR1, 右側：SBR2） 

PhaseⅠ   PhaseⅡ  PhaseⅢ   PhaseⅣ   PhaseⅤ  



連続処理槽を用いた実験では、HRT=1.25～5（日）の範囲で SMX 及び CLA は高効率で除去され、
マグネタイト添加系及び無添加系でほぼ同様であった。一方、TMP は SMX 等に比べて流出濃度が
高く、除去率は 50～80%の範囲にあった。TMP 除去率及び好気槽の H2O2濃度はマグネタイト添加
系が高かった。SMX に注目して連続槽と SBR の結果を比較すると、連続槽の方が効率よく抗生物
質を除去する傾向があった。 
 
(3) OH ラジカル生成 
図７に装置内の汚泥観察結果を示す。上段が光学顕微鏡による観察結果、下段が蛍光観察結果で
ある。写真中の黒い点がマグネタイト粒子である。同じ汚泥フロックに対して、SBR1 および SBR2
は鮮明な蛍光を発しており、フロック内で OH ラジカルが生成されていることを示している。マ
グネタイト無添加の SBR0 も微弱の蛍光を発しているものの、その強度は SBR1, SBR2 に比べて
小さかった。 

 

   
図７ 光学顕微鏡観察結果（上段）と蛍光観察結果（下段） 

 
５．まとめ 
 本研究で得られた知見を以下にまとめる。 
(1) マグネタイトを添加した嫌気・好気促進活性汚泥法は、無添加条件に比べて、COD, TN, TP

等の一般水質項目及び抗生物質を安定して、かつ高効率で一斉除去できる。 
(2) 反応槽内では好気条件下で添加マグネタイト微粒子の Fe(Ⅱ)が Fe(Ⅲ)に酸化され、嫌気条

件下で Fe(Ⅲ)が Fe(Ⅱ)に還元される酸化還元サイクルが形成される。 
(3) 好気条件下では生物学的に過酸化水素が生成され、同時にマグネタイトを触媒としたバイオ

フェントン反応が進行する。これにより、抗生物質等の汚染物質が除去される。 
(4) 抗生物質の除去率および除去速度は処理時間の減少あるいは流入負荷の増加につれ増加し

て最大値となるが、さらに処理時間を減少あるいは負荷を増加させると、逆に減少した。 
(5) 抗生物質除去速度、脱窒速度及び脱リン能力は、マグネタイト添加率に影響された。本実験

条件下の最適な添加率は、1,000(mg/L)前後と考えられた。 
(6) SBR と連続槽の処理結果を比較すると、連続槽の抗生物質除去性能が大きくなった。 
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