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研究成果の概要（和文）：低品位廃食油に含まれる飽和脂肪酸を不飽和脂肪酸から分離することを目的として、
二重円管型装置を用いた融液晶析を実施した。その結果、二重円管の回転速度や冷却速度が飽和脂肪酸の精製度
を示す有効分配因子に及ぼす影響を明らかにした。具体的には，①２成分系モデル廃食油を用いた融液晶析，②
晶析槽内におけるテイラー渦の形成メカニズムの解明，③３成分系モデル廃食油を用いた融液晶析と溶質分配理
論の構築，の３項目を検討した。

研究成果の概要（英文）：To separate a saturated fatty acid from an unsaturated fatty acid contained 
in low-grade waste cooking oil (WGO), we performed melt crystallization employing an 
annular-cylindrical-type apparatus. In this study, we examined the following three items: (i) melt 
crystallization of binary mixture of fatty acids as model WGO, (ii) elucidation of formation 
mechanism of Taylor vortex in the annular space of a melt crystallization bath, (iii) building of a 
solute distribution theory using ternary mixture of fatty acids as model WGO.  

研究分野：工学（プロセス・化学工学）
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の実施によって，バイオ燃料精製を目的とした融液晶析における基幹技術と基盤となる理論を確立でき
た。また，本研究で確立した技術は低品位廃食油の再資源化のために不可欠な精製技術であるため，石油代替資
源としての低品位廃食油のエネルギー利用に加えて，炭酸ガス排出量削減などの環境面での波及効果も期待され
る。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
地球温暖化の進行や化石資源の枯渇に伴い，カーボンニュートラルなバイオ燃料に対する関
心が高まっている。我が国では，大都市圏の食品産業の廃水処理施設から排出されたトラップ
グリースなどの廃食油を回収して再利用するための試験研究が実施されており，廃食油を資源
利用するためのシステムが政策面では構築されつつある。一方，技術面では廃食油中の高融点
の飽和脂肪酸を効率的に除去するための研究開発が遅れている。不純物として飽和脂肪酸を含
む低品位廃食油は一般に高粘度であり，バイオディーゼル燃料として使用した場合，噴射ポン
プへの析出物の付着や配管の閉塞によるエンジントラブルが懸念されるため，燃料としての利
用は精製の必要がない一部の高品位廃食油に限られている。現在，国内で年間約 45 万トン排
出されている低品位廃食油の大部分は現状では焼却処分されており，再資源化技術の早急な確
立が望まれている。廃食油から不純物である飽和脂肪酸を効率的に分離・除去する方法を確立
できれば，低品位廃食油の利用率の大幅な向上が予想される。 
溶液から目的物質を結晶化して分離する単位操作である晶析は省エネルギー性に優れた分離
方法であるが，本研究の開始当初は，結晶中に不純物が取り込まれる結晶成長面での熱・物質
移動現象に関する理論が十分に構築されていなかったため，操作条件から結晶の純度や収率を
正確に予測することが困難であった。申請者（山本拓司）らは，回転速度と冷却速度とを独立
に制御可能なシリンダーと晶析槽から構成される二重円管型の融液晶析装置を構築し，当該装
置を用いて高融点の飽和脂肪酸を融液中から選択的に結晶化して分離することで，廃食油中の
飽和脂肪酸の濃度を低減可能であることを見出していたが，研究開始当初は当該晶析装置の最
適な操作条件が明らかになっていなかった。 
 
２．研究の目的 
燃料成分として不飽和脂肪酸と不純物として飽和脂肪酸を含むモデル廃食油を用いて，二重
円管型の晶析装置を用いた晶析実験を行い，廃食油を燃料として精製するための操作条件を解
明する。まず，不飽和脂肪酸と飽和脂肪酸の混合物であるモデル廃食油を用いて実験を行い，
飽和脂肪酸の結晶の純度および収率に対する操作条件の影響を詳細に検討する。次に，融液晶
析によって得られる飽和脂肪酸を主成分とする結晶の純度および収率を，操作条件から予測す
るための汎用的な理論を構築する。当該目的達成のため，期間中に以下を実施・解明する。 
(i) ２成分系モデル廃食油を用いた融液晶析における実験条件の検討：シリンダーの冷却速度と
回転速度をそれぞれ制御し，シリンダーの表面に析出した飽和脂肪酸の結晶の結晶成長速度と，
飽和脂肪酸の結晶純度の指標である有効分配因子に及ぼす実験条件の影響を解明する。 
(ii) 晶析槽内におけるテイラー渦の形成メカニズムの解明：二重円管内部での流れ場に関する
データを種々の操作条件に対して整理し，収集した結晶成長速度などの実験データと関連付け
て考察する。その結果，結晶成長に及ぼす晶析槽内の非定常流れの影響を明らかにする。 
(iii) ３成分系モデル廃食油を用いた融液晶析：３成分系モデル廃食油の融液晶析において，結
晶成長速度と有効分配因子に及ぼす実験条件の影響を解明する。 
(iv) 溶質分配理論の構築：結晶成長面での相転移および不飽和脂肪酸の取込み現象を数式化す
ることで，融液の初期組成や晶析装置の操作条件をもとに結晶の純度と収率を予測するための
溶質分配理論を構築する。 
(v) 実廃食油の分析：入手した実廃食油を分析し，サンプルに含まれる主な飽和脂肪酸と不飽
和脂肪酸の種類・濃度を明らかにする。 
(vi) 融液晶析による実廃食油の精製：実廃食油の融液晶析により溶質分配理論の妥当性を評価
し，実廃食油から飽和脂肪酸を効率的に除去してバイオ燃料へと精製するための最適な操作条
件を解明する。 
 
３．研究の方法 
研究実施期間（2016年 4月～2019年 3月）に次の４項目を検討した。 
① ２成分系モデル廃食油を用いた融液晶析（2016年度） 
② 晶析槽内におけるテイラー渦の形成メカニズムの解明（2016・2017年度） 
③ ３成分系モデル廃食油を用いた融液晶析と溶質分配理論の構築（2017年度） 
④ 実廃食油を用いた溶質分配理論の検証と実廃食油からのバイオ燃料製造（2018年度） 
 
【2016 年度】 
現有設備である二重円管型晶析装置を用いて，２成分系モデル廃食油の融液晶析を実施した。
融液中の飽和脂肪酸の初期濃度，シリンダーの回転速度・冷却速度が結晶の収率と純度に及ぼ
す影響を明らかにするため，まず，飽和脂肪酸（パルミチン酸，ミリスチン酸，ステアリン酸
のうちいずれか１種）と燃料の主成分である不飽和脂肪酸（トリグリセリド）からなる２成分
系モデル廃食油を調製し，飽和脂肪酸の凝固点以上に昇温して均一な融液を調製した。次に，
晶析槽に挿入したシリンダーの冷却速度と回転速度をそれぞれ制御し，シリンダーの表面に析
出した結晶と残液の質量を測定することで結晶成長速度を求めた。一方，結晶と残液にそれぞ
れ含まれる飽和脂肪酸の濃度を測定し，結晶への不純物の取込み度の指標である有効分配因子
を算出した。 
一方，研究分担者（伊藤和宏）と，可視化プローブ微粒子を用いた PIV(Particle Image 



Velocimetry: 粒子画像流速測定)法による晶析槽内流れの可視化実験を実施した。その結果，
二重円管型の晶析槽の内部における流れ場の微小な挙動変化の情報を収集し，シリンダーの回
転に伴い形成されるテイラー渦の形成機構を明らかにした。以上の実験から得られた，二重円
管内部での流れ場に関するデータを種々の操作条件に対して整理し，収集した結晶成長速度な
どの実験データと関連付けて考察した。 
 
【2017 年度】 
不飽和脂肪酸（トリグリセリド）と飽和脂肪酸（パルミチン酸，ミリスチン酸，ステアリン
酸の中から２種）を含んだ３成分系混合物を用いて，３成分系モデル廃食油の融液晶析を実施
した。２成分系モデル廃食油の場合と同様に，シリンダーの回転速度や冷却速度などの操作条
件が析出する結晶の成長速度および純度に及ぼす影響を検討した。３成分モデル廃食油の場合
には２成分系モデル廃食油の場合に用いた屈折率測定による定量分析が適用できなかったので，
蛍光検出器と高速液体クロマトグラフを用いた蛍光高速クロマトグラフィー(FL-HPLC)のシス
テムを構築した。基礎データを収集した結果，屈折率計を用いる分析方法に比較して，FL-HPLC
は１桁以上精度が向上することを確認した。収集したデータを系統的に整理し，結晶成長面で
の不飽和脂肪酸の取込み現象を数式化することで，融液の初期組成や晶析装置の操作条件をも
とに結晶の純度と収率を予測するための溶質分配理論を構築した。その結果，３成分系モデル
廃食油に対しても，２成分系モデル廃食油に対して構築した溶質分配理論が適用可能であるこ
とが明らかになった。 
また，研究分担者（伊藤和宏）と，２成分系モデル廃食油の場合と同様に，３成分系モデル
廃食油の晶析操作中にシリンダーの回転に伴って生じる晶析槽内の流れを検討した。得られた
実験データを系統的に整理して，融液の物性や晶析装置の操作条件がテイラー渦の形成機構に
及ぼす影響を検討した。さらに，海外機関の研究協力者(Mélaz Tayakout-Fayolle)の協力を得
て溶質分配理論を数値計算によって検証した。融液晶析と同様に液体中で液固の相転移が起こ
るゾル-ゲル反応をモデルとして，当該数値計算のアルゴリズムの妥当性を検証した。 
 
【2018 年度】 
 実廃食油への融液晶析操作の適用を念頭において，連携研究者（倉持秀敏）から入手した実
廃食油のサンプルを分析した。その結果，実廃食油にはオレイン酸との凝固点が近い成分が複
数含まれており，特にオレイン酸の純度が FL-HPLC での分析の精度に影響することを見出した。
モデル廃食油に用いた分析手法を実廃食油に拡張するため，オレイン酸中の不純物の影響を考
慮した分析手法を検討した。 
 
４．研究成果 
飽和脂肪酸を多く含んだ低品位廃食油を原料とするバイオ燃料の生産を目的として，二重円
管型装置を用いた融液晶析による飽和脂肪酸と不飽和脂肪酸の２成分系または３成分系混合物
の分離を検討した。二重円管型装置の内管の回転速度と冷却速度とを操作条件として融液晶析
を実施し，内管表面に析出する飽和脂肪酸を主成分とする結晶の析出速度の測定と組成分析を
実施した。その結果，モデル廃食油中の飽和脂肪酸の初期濃度，内管の回転速度および冷却速
度が，得られた結晶の質量と組成に及ぼす影響が明らかになった。得られたデータを元に溶質
分配理論を構築し，当該理論中の物質移動および熱移動に関するパラメーターを決定した。次
に二重円管部分に形成されるテイラー渦が結晶の形状および純度に及ぼす影響を検討した。飽
和脂肪酸の結晶はテイラー渦をテンプレートとする竹の節のような特徴的な形状を有すること
を確認した。テイラー渦が大きい操作条件では，テイラー渦の積層数が多くなり，節の数が２
から３に増加する場合があった。節の数が３の場合は２の場合に比較して有効分配因子が大き
くなる傾向を示した。数値シミュレーションにより，二重円管装置の操作因子が，二重円管部
での流れの構造と温度分布に及ぼす影響を検討した結果，テイラー渦の中央部分は周辺部分に
比較して低温に保たれていることを確認した。さらに，３成分系以上の脂肪酸混合物について
も本研究で用いた二重円管型融液晶析装置による分離および FL-HPLC による分析手法が有効で
あることを示した。 
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