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1．はじめに 

 近年，水環境汚染は深刻化しており，社会経済活動に起因した地下水，湖沼，及び河川における硝酸性窒素及

び亜硝酸性窒素（以下硝酸性窒素）汚染が顕著化している 1）．硝酸性窒素は，人体への悪影響を引き起こし，さ

らに環境問題として，窒素化合物による環境中への富栄養化が問題となっている 2）．主な窒素負荷源として，過

剰な施肥，畜産廃棄物，生活排水が挙げられる．数多く実施されている浄水技術の中でも，原位置での対策は，

Hunter3)が提唱した脱窒バリア，電解水素の供給による脱窒処理法 4)，分解性有機物を用いた透過性浄化壁工法 5)

などが検討されている．本研究では，広域な硝酸性窒素汚染の原位置浄化として透過性浄化壁(以下，浄化壁)の構

築を前提に，有機物の添加することのない固体硫黄と，硫黄脱窒細菌を用いた硫黄石灰石ろ過法 (SLAD: 

Sulfur/Limestone Autotrophic Denitrification)の適用をカラム実験より検討した． 

2．硫黄脱窒細菌の培養 

 実験の第一段階として硫黄脱窒細菌の培養を行った．培養槽は，内径 75mm 高さ 1300mm のアクリル樹脂製円

筒である固定床上向流式ろ過装置を使用した．カラム内に下水処理場の返送汚泥を 570mm まで投入し，表－1 に

示した通り蒸留水に S6 培地 6）と硝酸カリウム 5ｇから組成される培地で，窒素負荷量が 1g-N / day になるようポ

ンプにより調整を行い，硫黄脱窒細菌の培養を促した． 

3．室内カラム実験 

3.1 概要 

反応槽は，内径 75mm 高さ 1300mm のアクリル樹脂製円筒である固定床下向流式

ろ過装置を使用し，硫黄・石灰石の充填高を 800mm とした(図－1)．固体硫黄・石

灰石の平均粒径は，2.38～5.66mm，硫黄と石灰石の重量比率は 1：1 とした 7）．実

験に使用するカラム内に硫黄脱窒細菌を馴養させるため，培養槽から硫黄脱窒細菌

を含む培養液をカラムに計 4L 加え,連続的に栄養源(表－1)を添加した．馴養開始か

ら 40 日経過後，流入水を KNO3 と KH2PO4 のみとし，室内カラム実験を開始した．

実験初期における各カラムの硝酸性窒素濃度を約 20mg/l，水理学的滞留時間

(Hydraulic Retention Time)を 5 時間とした．カラム内における水温は 16～22℃の

間である．なお測定項目は，水温，ｐH，硝酸イオン濃度(NO3
-)，亜硝酸イオン濃

度(NO2
-)，硫酸イオン濃度(SO4

2-)，溶存酸素濃度(DO)である． 
3.2 結果および考察 

図－2 に硝酸性窒素及び亜硝酸性窒素(以下硝酸性窒素)の除去率と水温の経過を

示す．同様に図－3 に硝酸性窒素の除去率と HRT の経過を示す．実験は室内で行っ

ていたが，水温の低下に伴い，硝酸性窒素の除去率に変動が見られた．そのため実

験開始から 15 日後，45 日後それぞれに，流入時における水温を約 20℃に保つよう

に保温対策を施した(図－2)．硝酸性窒素の除去率と HRT を比較した場合，脱窒率

は水温による影響を受けながらも，HRT が 5 時間の場合，ほぼ一定に 100％の脱窒 
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率が得られた．また測定開始から 49 日目の NO3-N，NO2-N， DO，

及び SO4
2-濃度の測定値と式 18）, 2, 3 の化学両論式より求めた SO4

2-

理論値を図－4 に示す．カラム上部において DO 濃度の低下してい

る要因として，硫黄脱窒細菌が硝酸塩の代わりに溶存酸素を電子

受容体としたことが挙げられる．また滞留時間の経過に伴い，DO

濃度の減少がみられ，脱窒し易い嫌気的環境下になっている．ま

た SO4
2-における含有量の変動から，以下の式から求めた理論値と

実測値は近似しており，実験が順調に経過していると推測するこ

とができる．またカラム内における pH は測定結果よりほぼ中性を

示しており，硫黄脱窒細菌が生育する最適 pH6.8～7.4 に保たれて

いた． 
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4. 浄化壁への適用 

実験結果より，水温 20℃における硝酸性窒素の速度定数ｋ1，亜

硝酸性窒素の速度定数 k2 の平均値を式 4，5 より求めた．  
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t：充填層内で原水の滞留時間（h），原水の滞留時間（h），C1out：

処理後の硝酸性窒素の濃度，C2out：処理後の亜硝酸性窒素の濃度，

C1in：原水の硝酸性窒素濃度とする．結果，ｋ1=1.27（1/h），k2=1.20

（1/h）となった．水温 20℃と仮定した際の硝酸性窒素，亜硝酸性

窒素，さらに硝酸性窒素・亜硝酸性窒素の和の濃度変化を図－5 に

示す．浄化壁に適用した際の浄化壁中での硝酸性窒素濃度変化を

模擬することを目的に，硝酸性窒素の浄化初めからの距離 X（cm）

とし，距離 X における硝酸性濃度を C（X）,地下水のみかけ流速 9）

を vu=8.3 ㎝/h としたとき以下の式となる． 
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式 6 を用い，浄化壁に適用した際，平均粒径 2.38～5.66mm ，初期

の硝酸性窒素濃度約 20mg/l としたとき，図-5 より 12 cm 以上の浄

化壁を構築すれば環境基準値 10mg/l を下回ると推測できる．以上

のことから，硫黄脱窒菌を利用した透過性浄化壁での硝酸性窒素

の浄化は可能である． 
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図－2 経過日数に伴う硝酸性窒素， 

亜硝酸性窒素の除去率と水温の変動 
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図－3 経過日数に伴う硝酸性窒素，亜硝酸性窒素 

の除去率と水理学滞留時間(HRT)の変動 

0

5

10

15

20

25

0 1 2 3 4 5 6
滞留時間  (時間 )

0
20
40
60
80
100
120
140
160
180
200

含
有
量

(SO
4 2-）(m

g/l)

N O 3-N
N O 2-N
DO
SO 42-
SO 42-  S toichiometric 

含
有
量

(N
O

3-N
, N

O 2
-N

, D
O

) (
m

g/
l)

図－4 滞留時間に伴う硝酸性窒素，亜硝酸性窒素，

溶存酸素，硫酸イオンの変動(経過日数 49 日目) 
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