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研究成果の概要（和文）：ソフトナノコロイドの限外濾過で形成される濾過ケークの平均比抵抗と平均空隙率を
同時にかつ正確に決定する画期的な手法を開発した。本手法では、圧力増大によりケークが圧縮され厚さが減少
するという特性を利用して、濾過の途中で有効濾過面積が減少する濾過面積急縮小型濾過器を用いて濾過圧力を
ステップ状に上昇させて試験を行う。一度の濾過試験で得られる濾過速度の経時変化のデータのみから、高圧縮
性ケークの平均濾過比抵抗と平均空隙率の圧力依存性を評価することができた。本手法は、様々なソフトナノコ
ロイドに適用でき、ケークの圧縮特性に基づき分離操作の設計が可能である。

研究成果の概要（英文）：A sophisticated method was developed for evaluating simultaneously and 
accurately both the average specific resistance and average porosity of the filter cake formed in 
unstirred dead-end ultrafiltration of soft nano-colloids.  In the method, a step-up pressure 
filtration test was conducted by using a filter with a single-stage reduction in the effective 
filtration area.  The influence of the pressure drop across the cake not only on the average 
specific cake resistance but also on the average cake porosity of highly compressible filter cake 
was evaluated using only flux decline data in one dead-end filtration test, taking advantage of the 
decrease in the cake thickness caused by the pressure increase.  This method presented was 
applicable to the determination in the cake compressibility for various soft nano-colloids, and the 
result enabled the design calculation of separation process.

研究分野：工学

キーワード： ソフトナノコロイド　超高度分離　脱液挙動　圧縮変形挙動　限外濾過　濾過ケーク　平均比抵抗　平
均空隙率
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１．研究開始当初の背景 
濾過、圧搾、沈降、遠心分離などの粒子・
流体系分離操作は、近年における利用分野の
著しい拡大により、分離の対象となる粒子や
溶媒はますます多岐にわたり、従来の化学工
業や環境保全分野だけでなく、バイオテクノ
ロジーやバイオマス産業、機能性食品、医療、
生物・生体関連の分離にも積極的に利用され
るようになっている。また、一方では、各種
産業におけるファイン化志向に伴い、分離の
対象となる粒子はますます微細化し、ナノ領
域にまで至るようになっている。このため、
図1に分類するようにナノゲル（ミクロゲル）、
ナノエマルション、タンパク質等の生体高分
子、ハードナノ粒子が緩く凝集したナノ粒子
など、粒子のサイズが極微なことに加え、そ
の変形能が大きく、そのため、分離が極めて
困難な“ソフトナノコロイド”とも称すべき
新たなカテゴリーのコロイドを対象とする
高精度な分離技術の確立が強く切望されて
いる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 従来から、粒子・流体系分離は国の内外に
おいて活発に研究されており、その技術は高
い水準にあるが、それらは主として剛体粒子
が分散したハードコロイドを対象としてい
る。一方、ソフトコロイドについては、その
重要性にも関わらず、研究例は稀少であり、
従来技術の適用が試みられているが、粒子が
高い圧縮性を示すため、充分な分離性能は得
られていない。また、そのサイズがナノに及
ぶナノコロイドの分離については、近年僅か
な研究例が見られるが、ソフトナノコロイド
に至っては、まったく未踏の研究領域である。
タンパク質溶液の限外濾過については、多く
の研究が行われているが、それらは溶液とし
ての取り扱いにとどまっており、ソフトナノ
粒子に着目した取り扱いはなされておらず、
また、圧搾などの他の粒子・流体系分離操作
についてはまったく検討されていない。 
 
２．研究の目的 
本研究では、ソフトナノコロイドの超高度
分離操作の最適設計を実現するため、ソフト

ナノコロイドの特性評価法を確立し、それに
基づき複雑な分離メカニズムを解明して、最
適な分離手法、装置や操作の設計のための指
針を得ることを目的とする。ソフトコロイド
に特徴的な粒子の変形能やナノコロイドで
際立って重要となる水和（束縛水）、電荷、
親・疎水性、イオン吸着性等の粒子表面のミ
クロな特性の解明に基づき、限外濾過や超遠
心濾過、超高圧圧搾における膜面堆積層や超
遠心沈降における沈殿堆積層のゲル状ソフ
トナノ粒子集合体のマクロな特性を究明し、
超高度分離操作の最適設計のための指針を
得る。 
 
３．研究の方法 
(1) 実験試料 
 ソフトナノコロイドとして、牛血清アルブ
ミン（BSA）（MW 67,000, pI 5.1）、卵白リゾ
チーム（MW 14,300, pI 11.0）、ミオグロビン
（MW 17,800, pI 7.0）、ヘモグロビン（MW 
64,500, pI 6.8）、-グロブリン（MW 159,000, pI 
5.86~6.70）、ハードナノ粒子として、種々の
粒子径のシリカゾル（dp = 4.8, 13.3, 55.3, 99.7 
nm）を用いた。溶媒には超純水またはリン酸
緩衝液を用い、試料の質量濃度 s、pH、塩濃
度 Cs を調整した。濾材として分画分子量
（MWCO）10,000、3,000、1,000 の再生セル
ロース製限外濾過膜（ミリポア製）を試料に
よって使い分けた。 
 
(2) 濾過面積急縮小効果を利用した変圧変
速濾過試験法 

 図 2に示す膜面からの距離 hの位置で濾過
面積が急縮小する濾過器を用いて、濾過圧力
が濾過時間とともに変化する変圧変速限外
濾過試験を行い、圧力と濾過速度の経時変化
を測定し、平均ケーク比抵抗avの圧力依存性
を求めた。ケークが急縮小面に達する前に定
圧操作に移行し、濾過面積急縮小効果を利用
して、その定圧下におけるケークの平均空隙
率avを求めた。また、膜抵抗が極度に大きな
MWCO 1000の再生セルロース製限外濾過膜
を用い、シングル定圧濾過面積急縮小型限外
濾過試験を行うことで極低圧部における平
均ケーク比抵抗と平均空隙率も求めた。 
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図 2 濾過器の概略図 
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図 1 分離対象コロイドの分類 



(3) 濾過面積急縮小効果を利用した圧力ス
テップ状濾過試験法 

 膜面からの距離 hの位置で濾過面積が急縮
小する単段急縮小フィルターを用いて、濾過
圧力 pを 20, 98, 294, 490 kPaと階段状に増加
させる圧力ステップ状限外濾過試験を行い、
濾液量の経時変化を測定した。また、定圧濾
過試験や変圧変速濾過試験も、再生セルロー
ス製限外濾過膜を用いて、種々の条件で行っ
た。 
 
４．研究成果 
(1) 濾過面積急縮小効果を利用した変圧変
速濾過試験法 
 粒子・液体系分離操作では、濾過における
濾過ケーク、圧搾における圧搾ケーク、遠心
分離、沈降における沈積層のように、粒子集
合体の圧縮特性や液透過特性の理解が必須
となる。したがって、このような特性を簡便
に評価できる試験法の開発が極めて重要と
なり、得られた特性値は濾過プロセスの設計
計算に利用でき、最適な分離手法、装置や操
作の設計に繋がることが期待される。 
これまでに多くの試験法が提案されてい
るが、簡便さが長所である定圧濾過では、圧
力を種々に変化させて数種類の濾過試験を
行う必要があり、手間がかかる。一方、定速
濾過では、一度の試験でデータを得ることが
できるものの、定速状態の保持は技術的に比
較的難しい。これらの欠点を克服するため、
簡便な定圧濾過試験を１回行うだけで数十
個の圧力に対するケーク比抵抗を算出する
手法を提示し、シングル定圧濾過試験法と名
付けた。本研究では、ケーク比抵抗だけでな
くケーク空隙率も同時に評価できる濾過面
積急縮小効果を利用した変圧変速限外濾過
試験法を提案し、その有用性を検証した。 
図 3には、濾過面積急縮小型の変圧変速濾
過の例として、濾過圧力 p を初期圧 p1の 10
から最大圧pmaxの 98 kPaまで変化させた場合
の結果を、濾過速度の逆数(d/dv) 対 単位有
効膜面積あたりの濾液量 vとしてプロットし
た。濾過圧力の変化に応じてプロットは複雑
な挙動を示すが、図中に一点鎖線で示した vc 
= 0.82 cm の時点で定圧濾過操作に移行させ
ると、それ以降は、ほぼ直線関係を示す。さ
らにケークが成長し、vt = 1.19 cmで急縮小面
に達すると、(d/dv)値は直線関係から離れ、
急激に増大した。ケークが急縮小面に達する
までのプロットの各点からその時点でのケ
ーク圧損pcに対応するavが、移行点 vtから
その時点でのpcに対応するavが、それぞれ
算出できる。図 4, 5 の両対数プロットは、
図 3 から算出したデータ（○）のほか、p を
49から 490 kPaまで変化させた場合のデータ
（△）も示した。2.3 kPaの極低圧力に至るま
で、av 対 pcの関係が得られた。図 4 の実
線は、これら二回のみの濾過試験で得られた
値を用いて、次式によりフィッティングした
ものである。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 npp ac0av 1    (1) 

一方、av 対 pcは次の実験式で整理できる。 

   ac0av /111 pp  (2) 

式中の paはav 対 pcのデータフィッティン
グで定まるので、結局、二回のみの実験から
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図 3 濾過面積急縮小変圧変速濾過挙動 
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図 4 ケーク比抵抗の圧力依存性 
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図 5 ケーク充填率の圧力依存性 



図 5の実線が容易に定まり、残るパラメータ
0, も求まる。図中に示した従来の濾過実験
から得た結果（□）は、実線と良好な一致を
示すことがわかった。 
 
(2) 濾過面積急縮小効果を利用した圧力ス
テップ状濾過試験法 
圧縮変形の大きな粒子集合体の特性評価
に濾過面積急縮小効果を利用した変圧変速
濾過試験法が有用であることが明らかとな
った。そこで、この試験法を更に発展させた
より優れた手法として、一回の濾過試験でケ
ーク比抵抗とケーク空隙率の両者の圧力依
存性を同時に決定できる濾過面積急縮小効
果を利用した圧力ステップ状濾過試験法を
提案し、その有用性を検証した。また、本手
法により得られたデータを用いて、試料濃度
や濾過圧力の異なる様々な条件での定圧濾
過挙動や濾過の進行に伴い様々に圧力が変
化する変圧変速濾過挙動の推算を行った。 
図 6には、本手法の測定原理を説明する模
式図を、また図 7には、実験結果を、濾過速
度の逆数(d/dv) 対 単位膜面積あたりの濾液
量 vのプロットとして示した。初期圧 p1 = 20 
kPaで定圧濾過を行うと、図 6(a)のように有
効膜面積に等しい表面積をもつ濾過ケーク
が形成され、図 7 のプロットは直線となる。
やがて図 6(b)のようにケーク表面が急縮小
面に達すると、ケーク表面積の減少により濾
液流量は激減し、プロットは直線関係から離
れる。これを確認した後に、圧力をステップ
状に p2 = 98 kPaまで増加させた。この圧力の
増加によりケークが圧縮されるため、ケーク
表面が急縮小面から下方に離れ、図 6(a)のよ
うに再び膜面積に等しい表面積をもつケー
クが成長した。したがって、プロットは 98 kPa
の定圧濾過に対応した直線関係を示し、やが
て、図 6(b)のように、ケーク表面が再び急縮
小面に達して、直線関係から離れた。このよ
うに、順次、圧力をステップ状に増加させる
ことにより、単段急縮小フィルターにも関わ
らず、一回の濾過試験でケーク表面を複数回
急縮小面に到達させることに成功した。図 7
では、vt,i (i = 1~4)に示されるように、計 4回
到達している。ケークが急縮小面に達するま
でのプロットの各点の値から、各時点でのケ
ーク圧損pcに対応するavが求まり、各移行
点 vt,iの値から、各時点でのpcに対応するav

が算出される。図 8, 9の両対数プロットは、
図7から算出したBSAのデータ（○）のほか、
同様に求めたリゾチーム（△）、ヘモグロビ
ン（□）、シリカゾル ST-XS（●）、ST-20
（▲）のデータで、一回の試験で 1点のみ求
まる従来法で得た結果との比較から本手法
の妥当性を確認した。図中には、式(1)およ
び(2)によるフィッティング線も示した。本
手法により、一回の試験で、avについては数
kPa～490 kPaに及ぶ広範な範囲の多数のプロ
ット点が、またavについても各設定圧力にお
ける数点のデータが同時に得られた。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Filtrate

h

Filter cake

Filtration area, 
A1 (= 24.63 cm2)

 
(a) 急縮小面到達前 

Filtrate

Filter cake

Filtration area, 
A2 (= 4.65 cm2)

h

 

(b) 急縮小面到達後 

図 6 測定原理の模式図 

0

2

4

6

8

10

0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5

dq
/d

v 
(s

/c
m

)

v (cm)

x104

BSA
pH 5.1
s = 0.005

vt,1 = 0.62 cm
vt,2 = 1.06 vt,3 = 1.60

vt,4 = 
2.11

 

図 7 濾過挙動 
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図 8 ケーク比抵抗の圧力依存性 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

本手法で得られるavおよびavとpcの関係
を利用して、種々の条件における高濃度試料
の定圧濾過と変圧変速濾過特性の推算を行
った。濾過圧力の経時変化が既知ならば、式
(3)および(4)の濾過速度式に式(1)および
(2)を代入して数値計算すると、d/dv 対 v
の関係が求まる。 

     0d/d1 mav  Rvpmsvs   (3) 

ここで、 

 avsav 11  m  (4) 

図 10には、dp = 4.8 nmのシリカゾル(ST-XS)
を用いて、種々の濃度と圧力における定圧濾
過挙動を示した。図 8, 9 のデータ（質量濃
度 s = 0.01）のフィッティング線に基づいて得
たケークの特性値に立脚した実線の推算値
は実験値と良好に一致しており、濃厚コロイ
ドの濾過挙動の推算も可能であることが示
された。図 11には、圧力を初期の 49 kPaか
ら 5時間で 490 kPaまで時間に対して直線的
に増加させた変圧変速濾過の結果を示した。
プロットの実験値は、実線の計算値と良好な
一致を示した。式(3)の（1ms）を 1 と近似
してav 対 pc の関係式のみを用いて得た破
線の推算値は、d/dv値を大きく過小評価し 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
た。これは、比較的高濃度（s = 0.05）のため、
近似が成立しないからである。このことから
も、一回の濾過試験でav 対 pc の関係も得
ることの意義が認識できる。 
 
(3) まとめ 
 濾過面積急縮小と変圧変速濾過の手法を
融合させた限外濾過試験法を提案し、広範な
圧力範囲におけるケークの平均比抵抗と平
均空隙率を、二回の実験で容易に推算可能な
ことを示した。また、圧力ステップ状濾過試
験に濾過面積急縮小効果を導入することに
より、従来法では不可能であった、一回の濾
過試験で、広範な圧力範囲におけるケークの
平均比抵抗av と平均空隙率av を同時に決定
でき、様々なソフトナノコロイドやハードナ
ノ粒子に適用できることを示した。また、本
手法で得たケーク特性値を用いると、様々な
条件下における定圧濾過や変圧変速濾過の
挙動を精度よく推算できることを明らかに
し、av だけでなくav の圧力依存性も考慮す
ることの重要性を示した。本成果により、濾
過プロセスの設計計算が可能となり、最適な
分離手法、装置や操作の設計に繋がることが
期待される。 
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