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論文内容の要旨

緒論

飲料水源の水質悪化や水道水浄水過程における塩素消毒の結果，飲料水の微量有機塩素化合物による汚染が深刻化

しつつある。このような有機塩素化合物の低減化技術として，膜分離法への関心が世界的に高まっている 1) . 2) 。

本研究では，選択分離性の高いパーべーパレーション膜法3) 4) (PV 膜法)を用いて飲料水中に溶存する有機塩素

化合物の低減化試験をおこない，膜モジュール仕様と運転条件を変えて実用化の可能性を検討した。

本論

はじめに， PV 膜法操作条件の最適化を図るために PV 膜法試験装置を用いて，水道水中の有機塩素化合物除去性

能の制御因子について検討した。膜モジュールには， シリコーン複合膜で構成されたサイズ62. 5 x 1016mmのスパイラ

ルエレメントを用いた。試験水には大阪府吹田市の水道水または有機塩素化合物が μg/lオーダー溶存するモデル液

を使用した。実験は以下の手順によりおこなった。試験水を供給タンクに入れ，ポンプにより膜モジュールに送水し

た。膜の透過側を真空ポンプにより1. 1......,5. 4kPa に減圧し試験水中の有機塩素化合物を蒸気として選択的に膜透

過させて除去した。膜透過蒸気は液体窒素またはメタノール(-250C) で冷却したコールドトラップにて捕集した。

有機塩素化合物の除去性能は溶媒抽出法5)により膜モジュールの供給水濃度 CF と処理水濃度 CR を測定し除去率

w (%)を求めて評価した。
w = (1 -CR/CF) x 100 (1) 

膜面積1. 0......,3. 3rrf，透過側スぺーサー厚O. 30 ......, 1. 85mmの膜モジュールについて，膜モジュール仕様と水道水中の卜

リハロメタン (THM) 除去性能の関係を検討したところ， THM の除去には通水圧損が過大とならない範囲で透過

側スぺーサーを厚くした膜モジュールの適することがわかり，膜モジュール仕様の改良により，水中に μg/lオーダー

で溶存する有機塩素化合物を69"""'96%除去することが可能となった。

膜モジュールへの供給水量，供給水温と水道水中の THM 除去性能の関係を検討したところ， THM 除去率は供給

水量の減少，供給水温の上昇に伴い向上した。十字流型計算モデル6) を用いてこれらの結果を解析したところ，水道



水中のクロロホルム除去率W (%)はステージカット(膜モジュールの透過水量/供給水量) e を用いて次式で推算

でき，ステージカットを大きくすることにより 70%以上に達することがわかった。

W=[1-(1 θ) 834] X 100 (2) 

次に，大阪府淀川水系の浄水場において PV 膜法実証試験をおこない，水道水分野への応用の可能性をさらに検

討した。膜モジュールには，膜面積2.0 n1， 透過側スペーサー厚0.60mm，サイズ62.5x 1016mmのスパイラルエレメン

トを用い，膜モジュールへの供給水量は21/mim に設定した。その結果 PV 膜法は，水道水浄水過程における凝集

沈殿処理水や急速漉過後の水道水に μg/l オーダーで含有する THM を長期間安定して除去できるプロセスであり，

クロロホルムを常温で60%程度除去できることが実証されたD

また， PV 膜法処理前後の水質を調べたところ， PV 膜法により水道水中のクロロホルムを72%除去しでも，飲料

水としての基本的な理化学的性状(色度，濁度，硬度，陰イオン濃度，過マンガン酸カリウム消費量など)および殺

菌に必要な残留塩素濃度は保持されることがわかった。これより飲料水として最も重要とされている微生物学的安全

性は PV 膜法により変化しないことが明らかとなった。

さらに， PV 膜法実証試験において，水道水により汚染された膜表面を EDS 型 X 線マイクロアナライザーにより

分析しその洗浄法を検討した。その結果，水道水により汚染された膜表面には，おもに Fe や A1 より成るケーク

層が存在しその洗浄薬には pH 2 "-' 3 のシュウ酸水溶液が有効であることがわかった。 PV 膜法による水道水の連

続処理において， シュウ酸を用いて膜モジュールを定期的に洗浄することにより膜モジュール通水圧損を長期間制御

できることがわかった。

結論

1) シリコーン複合膜を用いた PV 膜法において，膜モジュール仕様および運転条件の改良により水中の有機塩素化

合物を69"-'96%除去することが可能となった。

2) PV 膜法による水道水中の THM の除去性能は，おもにステージカットにより制御されることが明らかとなった。

3) 水道水の PV 膜法処理において，膜表面付着物中には多量の Fe や A1 が存在し，その洗浄薬には， シュウ酸が

有効であることがわかった。シュウ酸による洗浄法の採用により膜モジュール通水圧損の制御が可能となった。

4) PV 膜法は殺菌に必要な残留塩素濃度を保持しつつ，水道水中の THM を長期間選択的に除去できるプロセスで

あることが実証された。これより PV 膜法は，水道水中の THM の低減化技術として実用的にも期待できるも

のと考えられた。
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論文審査の結果の要旨

近年トリハロメタン等の有機塩素化合物による飲料水の汚染が問題となっているが，消毒の目的で添加されている

塩素とくに残留塩素濃度を保持しつつこれらを除去する方法を考案した。シリコーン複合膜を用いたパーベーパレー

ション法において膜モジュール仕様および運転条件の改良により水中の有機塩素化合物を69"-'90%除去できることが

判明した。膜の維持の為にシュウ酸洗浄を行うことによりコストの低減化もはかられこれらの実用化が期待できた。

これらの研究成果は公衆衛生上価値あるものとして博士(薬学)を授与するにふさわしいものと判定した。
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