
緒　　　言

　湖沼，ダム貯水地等，いわゆる「閉鎖性水域」におけ
る水質汚濁は，広く認知されている深刻な環境問題のひ
とつである［１］．閉鎖性水域では水の流れが滞りやすく，
汚濁原因物質（有機物）が水域内に蓄積している．蓄積
された汚濁原因物質が酸化・分解される際に酸素が消費
され，特に夏季においては温度躍層の出現により底層部
は溶存酸素量の極めて少ない状態（貧酸素状態）になり
やすい［１］．底層部の貧酸素化は栄養塩類等の溶出を
助長し，富栄養化を促進させ，アオコが異常発生する等
の水質環境悪化の大きな原因となる［２］．この問題を
解決するには底層部に酸素を供給し，好気的環境を維持
する必要がある．その代表的な技術として曝気があるが，
酸素供給手法としては動的な供給であり，気泡の上昇に
より水質の悪い底層水の浮上や底泥の巻き上げが起こり

［３］，悪臭や水の濁りといった二次汚染を引き起こす欠
点がある．また，水面に気泡が現れるため景観を害する
という問題もある．最近では湖沼をはじめとする水辺は，
人の生活に潤いを与える空間や環境教育の場として身近
な親水域を提供する貴重な場となってきており，景観や
生態系等にも配慮した水質改善技術が求められている．
　一方，高分子膜の中にはガス透過性に優れた性質をも
つものがあり［４］，本研究では酸素を透過する機能を
持った膜（以後「ガス透過性膜」と呼ぶ．）を用いた新
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　酸素を透過する機能を持った膜（ガス透過性膜）を用いた新たな酸素供給方法について，水槽を使った室内
実験を行った結果，膜からの酸素供給により溶存酸素濃度を高め水槽内を好気的な状態に改善できることを確
認した．また，底泥からの窒素・リンの溶出を抑制できることが確認できた．
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資　料

たな酸素供給方法についての検討を行った．本方法では
気泡が発生しないため（バブルレスエアレーション），
底層水を動かすことなく底層部（原位置）にソフト（静
的又は準静的）に酸素を供給することが可能である．ガ
ス透過性膜には高分子素材の中でもガスの透過性が特異
的に高い特徴を持つシリコンゴム［５］を用いた．本研
究では市販のシリコンチューブを使い，富栄養化した湖
沼の底層を模した実験水槽を作製した．この水槽を用い
た室内実験を行い，膜からの酸素供給により貧酸素化し
た水質環境を改善できるかどうかを検討した．

方　　　法

　図１のようなアクリル製の実験水槽（内寸290×140×
115mm，内容積4.7Ｌ）を５個作製し，このうち４個に
水槽を貫通する形でシリコンチューブ（外径10mm，膜
厚２mm）をそれぞれ１，２，３，５本取り付けた．こ
の水槽に富栄養化した湖沼から採取した底泥を底面から
２cmの高さまで入れ，その上に湖沼水を注ぎ，空気の
相ができないように密閉した．シリコンチューブの設置
高さは水槽底面から４cm上（底泥表面から２cm上）に
あり，チューブの内側は大気開放になっているため酸素
はこのチューブを介して自然拡散により水槽内に供給
されることになる．実験はチューブの無い対照系及び
チューブが１，２，３，５本の実験系の５系列で行い，
水槽は室温20℃，暗所に静置した．表１に各試験系列の
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TRAACS-2000）で測定した．アンモニア態窒素（NH4-N），
硝酸態窒素（NO3-N），亜硝酸態窒素（NO2-N）及びリ
ン酸態リン（PO4-P）はガラス繊維ろ紙（Whatman GF/C）
でろ過した後，オートアナライザーにより測定した．

結果及び考察

１　溶存酸素（DO）
　DOの経日変化を図２に示す．実験開始直後は，全て
の水槽でDOは急激に低下し，８日後には水槽内は無酸
素状態（DO＝０）となり，その後対照系では無酸素状
態が継続した．一方でチューブのある実験系ではDOは
上昇し始めたことから大気中の酸素がチューブを透過し
て水槽内に供給されていることが確認された．実験系で
はDOが上昇し始めるまでの期間中は水槽の水が白濁し
た．これは嫌気化した水槽内で硫酸還元菌によって生
成された硫化水素とチューブから供給された酸素が反
応してコロイド状の硫黄単体が生成（2H2S＋O2→2S↓
＋2H2O）されたもの［６］と考えられた．DOの上昇は
チューブの本数が多い順に始まり，５本，３本は約14日
後から，２本は約40日後から，最も遅い１本は約50日後
から上昇し始めた．上昇の過程では途中DOが急激に減
少（５本，３本は32～40日後頃），あるいは上昇が停滞

（２本は45～60日後頃，１本は55～80日後頃）する期間
がみられた．この原因は窒素の除去と関係しているので
後述する．その後，DOは再度上昇に転じ最終的にはほ
ぼ一定となった．その濃度はチューブの本数によって異
なっており，チューブ５本では約5.5mg/L，３本では約
4.5mg/L，２本では約3.5mg/L，１本では約２mg/Lで
安定した．チューブからの酸素供給は自然拡散によって
行われているため，水槽内の湖沼水及び底泥の酸素消費
速度とチューブからの酸素供給速度が平衡になったとこ
ろでDOが安定するものと推察された．

２　酸化還元電位（Eh）
　酸化還元電位（Eh）の経日変化を図３に示す．実験
開始直後は，全ての水槽でEhは急激に低下し，対照系
では無酸素になった後も低下を続け，約40日経過後に－
100mV前後の嫌気状態で安定した．一方，実験系では
DOの上昇に対応してチューブの本数が多い順に，上昇
し始めた．またDOの場合と同様に上昇した後に急激に
低下（チューブ５本，３本），あるいは上昇が停滞（２
本，１本）する期間がみられた．その後，Ehは再度上
昇に転じ一旦700mV程度まで上昇した後，チューブ５
本，３本，２本では最終的には400mV程度で一定とな
り好気状態を維持した．

チューブの本数，表面積（膜面積）等の概要を示す.また，
表２及び表３に供試した湖沼水及び底泥の分析値を示
す．なお水槽の上部には採水及びセンサー挿入用の栓を
設けており，測定の際にはこの栓を開け，採水及び測定
を行った.測定は経時的に行い，栄養塩類測定用の試験
水は，必要量（約100mL）を採水し分析した．採水後の
水槽には減った分の湖沼水を補充して実験を継続した．
　水槽内の水質改善の評価項目としては，溶存酸素

（DO）及び酸化還元電位（ORP）を測定することで貧
酸素及び嫌気状態の改善状況を評価した．また，栄養塩
類濃度を測定することで底泥からの溶出を抑制できるか
どうかを確認した．その他に水質変化の指標としてpH
を測定した．
　DOは隔膜電極法，pHはガラス電極法により測定した．
ORPは酸化還元電極（vs. 銀/塩化銀，3.3mol/KCl）で
測定し，標準水素電極を基準とした電位（Eh）に換算
したものを測定値とした．
　栄養塩類については，全窒素（TN）は㈱島津製作所
製全有機炭素計TOC-VCSH（TNユニット付加）で測定
した，全リン（TP）はペルオキソ二硫酸カリウムによ
り分解後，オートアナライザー（BRAN-LUEBBE社，

湖沼水

底泥

ガス透過性膜（シリコンチューブ）
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290mm
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図１　実験装置模式図
（シリコンチューブ２本の場合）

表１　 各試験系列のチューブ本数，膜面積及び底泥表面
積との比

本数 膜面積（cm2） 膜面積/底面積

実験系

１ 44 0.11
２ 88 0.22
３ 132 0.33
５ 220 0.54

対照系 ０ － －

表２　供試した湖沼水の分析値

pH
COD

（mg/L）
TOC

（mg/L）
TN

（mg/L）
TP

（mg/L）
7.9 15 9.6 4.6 0.075

表３　供試した底泥の分析値

含水率
（%）

IL
（%）

TOC
（mg/g）

TN
（mg/g）

TP
（mg/g）

37 11 56 2.6 2.9
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NH4-N溶出速度は強い嫌気条件下では大きくなる傾向
にあることから［８］，水槽内の嫌気化に伴い底泥中の
NH4-Nが溶出したものと考えられた．その後TNは対照
系では高濃度（TN＝８mg/L程度）で推移したが，実
験系では，チューブの本数の多い水槽から順に減少し始
め，最終的には0.８mg/L程度で安定した．TNの減少時
にはNH4-Nの減少とともにNO2-N，NO3-Nの一時的な上
昇がみられた．好気的な条件下では，硝化反応がNH4+

＋1.5O2→NO2-＋H2O＋2H+とNO2-＋0.5O2→NO3-の２段
階で進行するといわれている［７］．TNの減少はDO及
びEhが上昇し始めた後であり，NO2-N，NO3-Nの上昇，
pHの低下が同時に起こっていることから水槽内が好気
状態になったことにより硝化が起こったものと推察され
た．また，DOは上昇する過程で急激に減少（チューブ
５本，３本）あるいは上昇が停滞（２本，１本）する期
間がみられたが，NO2-N，NO3-Nの増加に対応している

３　pH
　pHの経日変化を図４に示す．実験開始直後は，全て
の水槽でpHは急激に低下した．開始から８日後までは
DOが存在したため，底泥中の微生物の呼吸で生じた
CO2等の酸性物質によりpHが低下したものと考えられ
た．その後pHは回復するが，実験系ではDO及びEhが
一時的に低下あるいは上昇が停滞するのと同時期にpH
は一時的に低下した．これは後述する硝化に関係したも
ので，アンモニアが亜硝酸に酸化されること（NH4+＋
1.5O2→NO2-＋H2O＋2H+）によるもの［７］と推察された．

４　窒素
　TN及び各態窒素（NH4-N，NO2-N，NO3-N）の経日
変化を図５に示す．TNは実験開始直後から徐々に増加
した．各態窒素をみるとTNの大部分はNH4-Nが占めて
おり，TNの増加に寄与しているのはNH4-Nであった．

図２　DOの経日変化

図３　Ehの経日変化

図４　pHの経日変化
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５　リン
　TP及びPO4-Pの経日変化を図６に示す．TPは実験開
始直後から急激に増加した．その後対照系では高濃度

（TP＝0.8～0.9mg/L）で推移したが，実験系ではチュー
ブの多い順に減少し始め，最終的にはチューブ５本，３
本，２本では0.1mg/L程度，１本では0.25mg/L程度ま
で低減した．これまでの研究から底質からのリン溶出速
度を最も支配している重要な因子はDO濃度であると考
えられている．リンの溶出・吸着は鉄の酸化還元状態が

ことから，硝化菌の増殖により酸素の消費量が増えたこ
とが原因と推察された．その後NO2-N，NO3-Nは減少す
るとともにNH4-Nも減少した．曝気等による酸素供給は，
硝化を促進し，その結果，脱窒も増大させ窒素溶出量を
抑制するといわれている［９］．水槽内でもチューブか
らの酸素供給により硝化が促進され，続いて脱窒が起こ
り，水中の溶存態窒素は窒素ガスとなって除去されたも
のと推察された．

図５　TN及び各態窒素の経日変化
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が確認できた．膜を用いた酸素供給技術は，バブルレス
で底層水を動かすことなく酸素を供給できる特徴があ
り，景観や生態系等にも配慮した二次汚染のない新たな
環境改善技術としての可能性が示された．
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図６　TP及びPO4-Pの経日変化
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