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《小特集》

中空糸膜を用い た物質分離法の 基礎解析

森 茂
＊ ・汲 田 幹 夫

＊ ・榊 原 三 樹男
＊ ＊

　ABSTRACT 　 On 　a　viewpoint 　of　equipment 　de8重gns 藍br　industrial　and 　medical 　purposes，　the 　characteristics 　of 　mass

transfer　in　a　membrane 　separator 　ofdouble −tube　type　by　using 　hollow　fiber　membrane 　is　discussed　on 　the　basisofcQnju−

gation　betwecn 　transports ，in　three 　regions ： aflow 　to　be　treated ，　a 　membrane 　and 　the 　other 　flow　ofpermeate 　or 　dialy−

sate ．　To 　develop　membrane 　separation 　moduleswith 　high　performance ，the 　supe 面 r 　mass
−transfer 　characteristics 　in　the

entrance 　region 　of 　dcveloping　boundary　layer　is　recommended 　to　be　applied 　effectively 　in　the 　unit ．　CQnscquently，　a

compact 　and 　short 　module 　is　preferable　to　a　long　one ，　because　the 　entrance 　region 　takes 　a　mDre 　important　role 　in　the

whok 　length　of 　the 　module ．　To 　elucidate 　the 　intrinsic　behaviors 　of 　membrane 　transpor 【，　 researches 　on 　the 〔：onjugate

h∈at　transfer　with 　laminar　now 　are 　briefly　reviewed 　and 　compared 　with 　those 　in　the　membrane 　separation 　due ［o　the

simllarity ．

1．　 は じめ に

　膜 を分離精製 の 手段 と し て 利用す る こ とは ，古 くは

1800年代 の 後半 か ら天然半透性膜や 初歩的 な 人工 膜 を

素材 と し て ，主 に 透析に よ る 溶液の 精製を 日的 と し て

行わ れ て きた．1950年代中 ご ろか らは 海水の 脱塩を 目

指 し，電気透析法や 逆浸透法 お よび そ れ らに 適 した 人

工 膜 の 開 発に 関す る 多 くの 研 究 が 行 わ れ る よ うに な っ

て ぎた．これ に 刺激されて ，塩類以外の 多様な分子を

分画透過す る 高性能な膜が 次第 に 開発 され，工 業規模

の 海水 淡水化 の み な らず，限外濾過 に よ る分離精製 も

実用化され る に 至 った ．（膜内物質移動現象 に 関す る

研究 の 初期 の 歴史的進展 に つ い て は Mas ・n の 総説
1、が

あ る ）

　近年の 新素材開発に お け る急速 な 展開は ，特異 な機

能を有す る様 々 な高機能性膜の 開発に つ な が り，現在

で は 膜分 離 装 置 は 化 学 工 業 や 食品 工 業 分 野 の 分 離，精

製，濃縮プ ロ セ ス に お い て 確固た る地位を得て い る．

また ，膜分離技術は 高品質の 製品 の 製造 の み な らず，

工 場 廃液か らの 有価物の 回 収 な どに よ る資源の 有効利

用，発酵や 水処理 に 利用 された 微生物や 各種有害物質

Mass　Transfcr　Characteristics　Qf 　Hollow −Fiber−Membrane
Separation．　By 　ShigeruMeri　andMikio 　Kumita（Dept．　ofChemis −

try 　and 　Chcmical 　 Engineering，　 Faculty　Qf 　 Engineering，
Kanazawa 　Univ．）and 　M 血 o 蹠 罐 醐 （Dept，　ofApplied 　Chem −

istry　and 　Biotechnolegy，　Facu且ty　of　Engineering，　FukuiUniv ．），
＊

金沢大学工 学部物質化学 工 学科
”

福井 大 学工 学 部 生物 化 学 工 学 科

の プ ロ セ ス 内 へ の 封 じ込 め に 適用 ざ れ，世界 の 大 きな

課題 とな っ て い る環境問題 の 解決 に も大ぎく貢献 して

い る．

　医学分野 へ の 応用も重要で あ る．腎臓機能障害者 に

対す る 尿毒症治療 の た め 人工 腎臓 と して 1950年代 よ り

導 入 され た 血 液透析法 は ，1992年に は世界 の 患者 の

70％以 上 ，約50 万 人 に 施 され て お り，適用 患者数 は ほ

ぼ 年 8 ％ の 勢い で 増加 して い る 2）．ま た ，昨今の 私達

の 日常的な話題 とな っ て い る成分献血を支 え て い る の

が，限外濾過 の 延長上 の 技術 と もい え る精密濾過 に よ

る 血 漿分離 の 実用化で あ る．さ らに ，バ イ オ 技術 との

融合 も試 み られ，豚の ラ ソ ゲ ル ハソ ス 島を組み 込 ん だ

多管式膜 モ ジ ュー
ル に よ る ハイ ブ リ ッ ド人工 膵臓 の 研

究が 開始 され て い る
3）．

　 こ の よ うに ， 膜分離法は 今や 工 学的に も医学的 に も

重要な技術 と して認識され る に 至 っ て お り，今後も益

々 高 機 能 性 の 膜 素 材 開 発に 拍 車が 掛 か る こ とが 見込 ま

れ て い る．それ に つ れ て ，従来は どち らか と い え ば膜

自体の 機能 が 装置性能 を左右 して い た 状況 で あ っ た

が ，近 年 は 装置の コ ソ パ ク ト化，よ り
一

層 の 高性能化

に 向け て ，膜 の み な らず装置内の 流れの 状態 に も着 目

した，装置特性 の よ り詳細 な 解析検討 が 望 まれ て い

る．

　本稿 で は ，多管式膜 分 離装置 の 基 本 型 で あ り，ま

た，膜 の 分離特性評価の た め に も有用 な二 重管式膜分

離装置の 物質移動特性 を，透析装置を例 と して解析，

検 討 す る と と もに ，装置的 な観 点 か ら こ れ ま で の 研 究
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を概観 して み た い．

2．　 膜分離装置の 特徴と分類

　膜分離装置は ， 原理 的に は 二 つ の 流れ の 間に お い て

溶質 （あ る い は混合成分）あ るい は 溶媒を膜を介 して

移 行 させ ，特 定 の 溶 質を 分 離除去す る もの で あ る．こ

の 操作 を 行 な うた め に は ，当然，こ の 移 行 を駆 動 す る

なん ら か の 推進力 が 必要 とな る ，そ の 推進力 と して

は ，濃度差，電位差，圧 力差，親和力差等 々 があげ ら

れ る ．い ず れ に しろ ，膜分 離 の 現象は，一
方の 流体か

ら膜面 へ の 移動，膜中の 移動，他方 の 流体へ の 移動 と

三 段階の 過程 か ら成 り立 っ て い る．した が っ て，装置

と して の 性能向上を考 え る と，どれか の 過程 に お ける

移動速度が 遅ければ ，装置全体 と して の 高性能化 は 望

め ない ．

　実用的 な 膜分離装置 を形式上 か ら分類すれぽ，平面

状膜を積層 （ス パ イ ラ ル 状 に 巻 く例 も見 られ る ） し，

そ の 間 隙 に 交互 に異 な る流体を流す方式の 装置 （モ ジ

ュー
ル ） と，太 い 管状 の 胴 （シ ェ ル ）内に 多 くの 中空

糸膜を設置 し て ，中空 糸内流体 と シ ェ ル 側 流 体 との 間

で 分離を行 う多管式 モ ジ ュ
ール とに 分け られ る．こ こ

で 主 に取 り上げる二 重管式膜モ ジ ＝
一ル は，前述の よ

うに 多管式 モ ジ ュール の 基本で あ る と と もに ，流れ の

状態 が厳密 に 規定 し易い た め 研究
・解析用に 多 く用い

られ ，当然理 論 的 な研究 も進ん で い る．また，微量な

試 料 を処 理 す るに も最適で あろ う．

　 次に ，膜分離装置を そ の 機能に 基 づ い て 大 まか に 分

類すれ ば，D 透析装置 ， 2）電気透析装置，3）逆浸

透装置，4）限外濾過装置に 大別 され よ う．

　 2．1 透析装置 の特徴

　機能的な 特徴と して は，濃度差 を推進力として 分離

精製を行うもの で，比較的小さな分子 の 透過分離 に 用

い られ る，実用的 に は 人工 腎臓 と し て の 血液透析に 多

く用 い られて い るほ か ，液 々 抽出装置 と して も注 目 さ

れ て きて い る．旧来 は
一

般 に 溶媒 の 膜内透過は重要な

影響を 与 え な い とさ れ て い た が，近年は よ り速 や か な

処理を目指 して 高性能膜 が 開発され ， 後述の 限外濾過

特性を併 せ 持 っ た 膜 が 使用 され て きて い る （透析濾

過）．

　 2，2　電 気透析装置の 特徴

　 電位差 を推進力とし て ， 陽イ オ ン あ るい は 陰 イ オ ン

を，膜 を透過 させ て 電極方向へ 移動 ・分離させ る もの

で ，選択透過 性 を 有す るイ オ ン 交 換膜の 開発に 伴 っ て

製塩に 広 く用い られ る よ うに な っ て きた ．こ の 種 の 膜

は 加圧 に よ る水 の 透過に 対して は 大きな抵抗を示す．

また，こ の 装置で は ，イ オ ソ が 膜を透過後 に 逆 の 電荷

を持 っ た 膜か ら離れ に くくなる ため ，イ オ ン 濃度 が 高

ま り （濃度分極 とい う〉，イ オ ン の 透過 が 阻害 され る

こ とが あ る ，ま た ，タ ソ パ ク質 な どの 濃縮装置 と して

電気泳動 を利用 した もの もあ る．

　2．3　逆浸透装置の 特徴

　次 項 の 限外濾過装置 と と もに ，圧力差 を 推進力 と し

て特定 の サ イ ズ 以上 の 分子を膜 に よ り阻止 し， それ以

下の サ イ ズ の 分子を溶媒 と共 に 分離す る装置で ある．

通常，分子量数百 程度 以下 の 小 さな 分子 を 阻止す る場

合を逆浸透 と称 して お り， 低分子量 の 分子 の 濃厚溶液

で は著し く浸透 圧が高ま る た め 50気圧，100気圧 とい

っ た高圧 を か け て や る必 要がある．海水 の 淡水化装置

と して ，また，低分子 の 有用物質や 有害物質 の 回収
・

除去などに 広範に 用 い られ て い る．こ の 場合に も膜の

透過 を阻止 された 分子 が膜面近傍 に 蓄積し，分離すべ

き小分子や 溶媒 が 透 過 し難 くな る （濃度 分極 ）．

　2，4　限外濾過装置の特徴

　分子量が中程度 の 有機物質や タ ン パ ク 質
・
多糖類，

コ ロ イ ド粒子か ら，上 限 と して は ウ ィ ル ス 程度 まで を

分離する た め に 用 い られ る．分子量 が 大 きい た め に 浸

透圧 の 影響が 無視で きる 程度で あ る の で ， 10気圧程度

ま で の 比較的低圧 で 操作され る．前項と同様に 濃度分

極を 伴い ，膜に 阻止 され た タ ソ パ ク 質な どが膜面に 蓄

積 し ゲ ル 層を形 成す る こ とを どの よ うに 回 避す るか が

問 題 とな っ て い る．

3． 各領域における物質の移動と流れ

Fig．1 に は ，膜を 介 した 二 流体の 接触様式 を模式的

o

⇒

  brane

didy田 b80k 雇bn （blOGd｝

〔a）batch　syStem

⇒
d

攀 　匚 〉
．．＿＿．．．．嬲喋鴇 ＿ ＿＿

■ ド 鷲
剛 ｝

・ レ

（b） continuous 　sy釧em

⇒
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Fig．1　Two −fluid　contact 　systems 　fbr　dialyzer．
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に 示 した ．

　 （a ） の よ う な 回分 式 の 分 離 装 置 で は ，装 置 に 仕 込 ま

れた被処理液 （血液）は攪拌されなが ら処理 される．

こ の こ とに よ り，被処 理 液中の 対流に よ る 溶 質 の 移 動

が促進され，濃度分極なども軽減され る．他方の 液体

（透 析 液 ） は 連 続 的 に 装 置 に 通 され る こ と もあ る．攪

袢 した 容器 内に お け る濃度は 経時的に は 変化す る が，

膜 の ご く近傍を除い て 位置的に は 変化 しな い ．した が

っ て ，状 況 は
一

般 に 膜面 全 体 に お い て 一
様 で あ り，液

内 の 物質移動抵抗 は
一

定 とな る （濃度分極 を 考 え れ

ば，経時的 に 変化す る と して 取 り扱 うべ きで あ る）．

　（b） に 示 す 連続式 の 分離装置 で は ，一
般 に 流れ 方向

に 溶質濃度が 変化す る．その ため ，工 業装置 の 設計や

装置性能の 理 論的あ る い は 実験的解析 に お い て は ，流

れ 方 向 の 各 断 面 に お け る濃度は
一

様 で ある と近似 して

取 り扱 う こ とが 多い ，この 取 り扱い は ，流れが 押 し出

し流れ と見倣 せ る乱流状態で は よ い 近似 で あ り，ま

た，機能が充分 で は な い 膜 に お い て も，膜内部の 移動

抵抗が 著 し く大きく支配 的な 因 子 とな る た め ，妥当な

近似 とな る．しか し，近年の 高性能膜で は，流れ 内の

溶質移動抵抗がか な りの 比 率を 占め る に 至 っ て い る
＋）．

特 に 中 空 糸 膜 を 用 い た コ ソ パ ク トで 高性能な 多管式装

置で は，流路が 狭 く流速も遅い た め 流れは 層流状態で

あ り，流れ 方向各断面 に お い て
一
様濃度 とは 近似で ぎ

な くな る．さ らに ，濃度分 布が 徐 々 に 発達 して 行 くい

わ ゆ る入 口 領域 の 効果が現わ れ るた め ，内部流体，シ

ェ ル 側流体共 に 流れに 直交す る方向の 濃度分布が重要

な影響 を与 え る，こ の 濃度境界層 の 入 口 領 域 に お い て

は 溶質 の 対流物質移動抵抗 がか な り小 さ い た め，装置

の 高性 能化 に は ，こ の 特徴を大 い に 活用す る こ とが望

まれ る．

　膜 自体 の 内部 に お け る 溶質 の 移動現象 に 関 し て は，

現在 の 高機能性膜 の 進歩に 伴っ て 膜 の 細孔内拡散や表

面拡散 の み ならず，電荷 の 影響や 親和 力 な ど様 々 な因

子を 取 り入 れ て 考 え る移動理 論の 構築や モ デ ル 化を行

う必 要が ある．本稿 で は 後に 膜 の 特性値 の 評価に つ い

て 簡単 に 触れ るが ，詳細 に つ い て は 他稿 に 譲 る，van

den　Berg ＆ Smolders5，に よ る 拡散現象を 中心 と した レ

ビ ュー
（1992 ） も発 表 され て い る の で ．参照 され た

い ．

　装置全体 と して の 特性 や 性 能は ，上 記 の 二 つ の 流体

領 域 に お け る 対流物 質移動に よ る 抵抗 （（1！kt） と

（1偽 ）：逆数 の k1，k2を 物質移動係数 と い う） と膜内

移動抵抗 （11扇）の 三 者 に よ っ て 決 定 され る．こ れ

らの 移 動 抵 抗 は ，界 面 濃度 を一定 に 制御 し た 理 想的 条

件下で 個 別 に 測 定 あ るい は 推 定 され て い る．各断面に

お け る 物質 の 流束が 等 しい と近 似 す る 工 業装置設計な

どに おける取 り扱い で は，各移動抵抗の 線形結合 と し

て ，次 式 に よ っ て 総 括 の 移 動 抵 抗 （lfK ・K を総 括 物

質移動係数とい う）を評価す る，

　　 1！K ＝11k
，
＋ 1／k”

＋ 1／k，　　　　　　　　 （1 ）

　しか し，後述す る よ うに ，原則的に 壁界面濃度は 各

領域 の 移動速度の 相 互 干 渉 の 結 果 と して 定 ま る もの で

あ り，流れ 方向に 変化 す る．す る と，下 流へ 流れ て 行

くに つ れて 発達す る濃度覧界層は，当然壁界面濃度の

変化に 対応 して 変 わ る．すな わ ち，厳密 に 考 え れば ，

三 つ の 領域間に お ける溶質 の 移動速度 の 解析 は，各領

域 で の 現象を単独 に で は なく，共役的 に 連成 して 取 り

扱 うべ きで ある こ とが理 解 で きよ う．特 に ，限外濾過

の よ うに 溶 媒 の 膜透過 を伴 う場合 に は ，溶質 の 移動 の

み で は な く溶媒の 移動 （流れ）状態をも連成 して 解析

しな けれ ば な ら な い の で ，取 り扱 い は さ ら に 難 し くな

る．

　
一

般 に ，各流体側領域 で の 定常状 態（経時的に
一定 ）

を表現す る 諸方程式は，二 次元直交座標系で は 下記の

よ うに 表 わ され る ．物性一定 の 非圧縮性　r．　」一
ト ン 流

体 に 対す る層流流れ の 方程式 は，x ，1 を それぞれ 膜に

平行，垂直 な方向の 座標と して

（連続 の 式）

　　∂u1 ∂x ＋ ∂〃1の＝o　　　　　　　　　　 （2）

（x 方向の 運動量輸送方程式）

　　　 ∂u 　　 1 ∂カ∂uu

− 十 v − ； 一一・一
∂x 　 ρ　∂x

　 ∂
〜

u 　　∂
2u

十 v − 十 v
　 ∂x2　　　　 の

2

（ノ方 向 の 運動 量 輸送方 程 式）

∂び　 　 ∂び

配
一十 び

一＝一一・一
∂κ 　 の

　 1 ∂P

　PaPt
　 ∂

L’
v 　　∂

7v

十 γ
一

：十 v
−

　 ∂x2　　　　 aノ

（3 ）

（4 ）

こ こ で，u，v は そ れ ぞれ κ 方向，丿 方向 の 流速，　p は

圧 力，ρ は 密度，り は 動粘度 で ある．

希薄溶液中に お け る 溶質 の 移動 に つ い て は

（対流 に よ る物 質 移 動方 程 式）

　　 ∂c　 ∂c　　∂
2c
　　 ∂

2c

　　
麗

譲
＋

写
D
涙

＋ D
扇 　 　

（5）

上 式中の c は 溶質濃度，D は溶液中の 溶質の 拡散係数

で ある ．

　
一

方，膜内に お い て は ，前述の よ うに 膜の 機能に 応

じて 様 々 な移動機構が 関与 して お り，現状は，そ れ ら
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を どの よ うに モ デル 化 し，数式 と して 表現す る か が検

討 され て い る．そ こ で ，こ こ で は 最 も単純に 膜内拡 散

だけ に 着 目して 表現す る と

（膜内拡散方程式）

　　　 ∂
2CM

　　∂
2CM

　　
D

・

扉
＋ D

・

可
＝°

　　　　　  

た だ し，CM は膜中 の 溶質濃度，　 D − ，　Dv は それぞれ π ，

／ 方向 へ の 有効拡散係数で あ る．

　限外濾過 の よ うに 膜内に も溶媒 の 流れ が存在すれば ，

（6 ）式 に 代 わ っ て （5 ）式 と同様の 式で表わ され る こ と

に な る ．同時 に 膜内に お い て も（2 ）〜（4 ）式に 対応 し

た 流れ の 諸方程式を も付加 し な けれ ぽ な らな い ．

　 以 上 の 諸方程式を，膜境界面 で の 流れの 諸条件 お よ

び溶質移動 の 諸条件の 下 で 連立 して 解けぽ，流れ の 状

態お よび 濃度 分布 が得 られ，装置性 能 を解析 で きる こ

とに な る，こ れ らの 諸式を 物性 の 変化等も考慮 して
一

般的に 解 くの が理想的で は あ るが，数値的な手法 に よ

っ て も解析は 非 常 に 固 難で あ り，様 々 な仮定 を 導入 し

て 簡略化 した 理 論解析が行わ れ て い る．その 代表的な

近似例は ，各流体領域に おけ る x 方向 の 流れ を，断面

で
一
様 に 混合 され て い る 押 し出 し流れ，断面 で 濃度が

均
一

で は な く
一

様 な流速 を 持 っ た 流れ ，あ る い は 完全

に 速度分布が 発達した 流れ と して 取 り扱 うもの で あ

る ．

　以下で は 二 重管式 の 膜 分 離 モ ジ ュ
ール の 物質（溶質）

移動 に つ い て 主 に 議論 を進 め る．

4．　 二 重管式膜分離モ ジ ュ
ー

ルの解析

　 これ まで 述べ て きた こ とか ら も明らか な よ うに，膜

分離装置は 化学工 業な どで 利用 され る熱交換器 と極め

て 似た構造を持 っ て お り，少くとも物質移動 に 限 っ て

は境界条件の 修正 程度 で 相似的に 取 り扱 い 得 る．その

た め，膜分離 モ ジ ュ
ール の 理論解析は ， 熱交換器 の 理

論解析 を拡張 した 形 で 展開 され て い る，そ こ で，最初

に ，二 重管式熱交換器 を 中心 に 両 流体 と壁 と の 連成熱

伝達 の 解析 に つ い て 述べ ，そ の 後，幾 つ か の 膜分離装

置 に お け る 物質移動 の 理論解析結果などに つ い て 検討

を加 え る ．

　4．1 熱交換器 の連成的理論解析

　工業的な熱交換器設計 に お い て は ，流動状態を最 も

簡略 化 した 取 り扱い と して ，前述 の 断面 で
一

様 に 混合

され て い る 押 し出 し流れ とす る近似法が 多 く利用 され

て い る．双 方の 流れ が 並 流接触す る （同
一

方向へ 流れ

る）場合 に は ，そ の 温度 ke率　Eu は 次式 で 与 え られ

る．

　　　　 1− exp ｛
− Nti（1十 （≧）｝

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （7 ）　　 EH ＝
　　　　　　　　1＋ 2
一

方，双方 の 流れが 向流接触す る （逆方向へ 対向 して

流れ る ）場合 に は ，

　　　　 i− exp ｛Nll（1− Q）｝
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （8 ）　 　 Eff＝
　　　　（〜

−
exp ｛ハ！k（1− （〜）｝

こ こ で ，NH ← UAIG ，）は 熱移動単位数，　 Q← G ］！G2）

は 熱容量流量比 ，U は （1）式と同様に して 与え られ る

総括熱移動抵抗 の 逆数 （総括伝熱係数）， A は 熱が 伝

え られ る壁 の 面積 （伝熱面 積）で あ る．

　 これ らの 諸式は ，溶質 の 移動 を 熱移動 と相似的に 考

えれ ば ， 透析装置などを簡便 に 設計す る の に有効な 手

段 とな り得 る．

　
一

方，流れ に 伴 っ て 温度分布 が 次第に 発達 して 行 く

温 度境 界層 の 入 口 領域 に お い て は ， （7），（8）式を導出

した よ うな簡単 な取 り扱い は 行え な い ．流れ が 完全に

発達 した 円管内層流 を等温 度 の 壁 面 に よ っ て 徐 々 に 加

熱 して い く問題は 古 く，1800年代の 終わ り頃 に は 既 に

arnetz　｝1 よ っ て 理論解析が提出 され て い る．

　温度境界層 の 入 口 領域 に お け る 伝熱特性 の 不 均一

は ，壁 を 介 し て 他 の 流体 と組み 合わ せ て 熱交換器 を構

成 した 際 に は ， 当然装置の 性能 に影響を与 え る．こ の

よ うに，一
流体内の対流伝熱 と壁内熱伝導，二 流体間

の 対 流 伝 熱 ，さ らに は 伝 熱 壁 を 介 し た 二 流 体間 の 対流

伝熱を 相互干渉効果を考慮して解析す る場合 ，
こ れ を

連成 （あ る い は 共 役）伝熱問 題 と呼ん で い る．一
流体

と壁 との 連成伝熱問題は DaviSら
6），　 Luik・ v ら

7〕や 筆者

ら8）の 研究 に 刺激 され て 1970年代 に 入 っ て 急速 に 研究

が進展 し，従来想定 され て きた よ うな流体 ・壁界面 で

一
定温度あ る い は

一
定熱流束 と い う理 想的状況が ，ど

の よ うな 壁 の 条件 に お い て 達成 され る か が 明 らか とな

っ て きて い る．

　温度境界層 の 入 口 領域 に よ る 相互 干渉を考慮した 二

流体間 の 連成対流伝熱 に つ い て は，Stein9〕 （1964 ）や

Nunge ら
10） （1966）の 二 重管式熱交換 器 の 研究が草

分 け で あろ う．そ の 接 ， 平行平板型熱交換器などの 解

析も相 次 い で 報告 され ，入 口 領域 の 干渉効果を利用す

れ ぽ 熱 交 換 器 の 性 能 が 高 め 得 る こ と ， 高 Pe 数

（＝Re・Pr ：Pe，　Re，　Prは そ れ ぞ れ ペ ク レ 数 ，
レ イ ノ ル

ズ 数，プ ラ ソ トル 数） の 領域 で は ，流れ 内の 流れ 方向

熱伝導の 寄与は無視で きる こ と な ど が示 され て い る．

しか し，こ れ らの 研究に お い て は 壁 内の 熱伝導 は 単純

に 流れ に 直交す る 方向の 熟移動抵抗 と し て 考慮され て

い る に 過ぎな か っ た ，

　
一

方，壁内の 流れ方向の 熱伝導 に よ り熱交換器が 性

16 一 シ ミ ュ レ ーシ
ョ
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能低下 を きた す とい う報告もほ ぼ 同時期 に 提出 され て

い る
u 〕．しか し，二 流体間 の 相 互 干 渉 熱交 換 を，壁 に

よ る二 次元的な熱伝導を も考慮 して 解析 した研究が発

表 され た の は 比 較的 最 近 の こ と で あ り，多層 の 向流接

触式平行平板型熱交換器 の 理論解析が 1980年に 発表さ

れて い る
12 ）．そ こ で は，伝熱特性の 高い 入 口 領域の 効

果 が 重 要な 状況に お い て は ，（8 ）式の よ うな 徒 来 用 い

られ て きた 温度効率一移 動 単 位数 に よ る 性能 の 表現は

不 適切で あ る と指摘され て い る．さ らに ，理論解析に

よ り得られた 効率を，一
方 の 流 れ の Cg 数 （

＝dPe！L

は グ レ
ーツ 数，d は 流路 の 代表径，　 L は 熱 交 換 器 の 長

さ）に 対 して 表示 して お り （Fig．2参照 ： た だ し ，

E＝EH・（1），その 結果 に 基 づ い て ，熱交換器 の 高性能

化に 際 して は ，壁 内熱 コ ン ダ ク タ ソ ス RH （＝κ 。dfκδ，

κ。，κ は 壁 お よ び 流体 の 熱伝導率，δは 壁 の 厚 さ）を

適切 に 考慮 して 設計す る必要があ る こ とを 示 して い

る．向流式二 重管型熱交換器 に つ い て は ，最近，両流

体 内 の 対 流 伝 熱 に は 解析解 を，壁内熱伝 導に は 有限 要

素法に よ る数 値 解を 求め ，こ れ らの 解を界面 に お け る

境界条件 を満足す る よ うに 重ね 合わ せ る 手法を導入 し

て Pagiiariniら が 解析 を 行 い
13），流 体 平 均 温 度 ，壁 面

熱 流束8）　Nu 数 （＝hd！κ は ヌ
ッ セ ル ト数，　 h は 熱伝達

率）の 流れ方向変化を呈示 して い る．さ らに熱力学第

二 法 則 の 観点 か ら壁材質 の 最適性 を議論 して い る．こ

れ ら の 結果 に 基づ ぎ，短 く コ ソ パ ク トな熱交換器 で

は ，相対的に κ 。，が大きい 場合，両端付近 に お け る壁

両側 の 熱流束 は 等 し くな く，換言 すれ ぽ，任意断面 に

おけ る 両 流 体間 の エ ネ ル ギ
ー
収支は 成立 し な くな る の

＝

山

1

0．8

0，6

0．4

　 　 O．2
　 　 　 0，1　　　　　 　　　　 1　　　　 　　　　　 10

　　　　　　　　　　Gzl　H
Fig．2　EtTectiveness　 of 　parallel−platヒ h ピat 　 exchang じrs 　 as 　 a

　 　 　 function　ef 　C 」 t　 with 　parameter　RH．

で ，（1 ）式 の よ うな関係は 適用 で きな い こ と を指摘 し

て い る ．

　膜分離装置の 場合 に は ，

一
般 に 壁内の 物質移動 コ ノ

ダ ク タ ソ ス が 小 さ く，壁 も必 ず し も均質 で な い た め ，

上記 の 熱交換器 に 関す る知 見がそ の ま ま 当 て は ま るわ

げでは ない ．

　 4．2　膜分離装置の 液 々 抽出へ の 利用

　従来化学工 業や 食品工業で は ，溶液中に 含まれ る特

定成分を ，こ の 溶液 とは 混 和 しな い 溶媒 （抽剤）へ 溶

解度 の 差を 利用 し て 溶 出
・
分離 す る操 作が 広 く行 わ れ

て お り，こ れ を 液 々 抽 出 と 称 し て い る．こ の 操 作 で

は ， どち らか の 液を連続相 として 他方をその 中に微粒

として 分散 させ ，成 分が 移 行 し た 後 に 両 相 を 分離 し，

次 に 目的成分 を 抽 出液か ら分 離 す る ．と こ ろ が，親水

性（あ る い は 疎水性）の 溶質透過膜 を利用 し，例 えば ，

有機溶媒 と水 とを両液相 とし て 用 い れば，一
方を 他方

の 連続相に 分散 させ る こ とな く，目的成分を 他相 へ 移

行，分 離 させ る こ とが 可能 となる ．

　 Yoshizukaらは 単
一

の 疎水 性 中空 糸膜を 設 置 した 並

流式二 重管型膜抽出器 を用 い て ，N −8一キ ノ リル ー
か ド

ァ シ ル ベ ン ゼ ン ス ル 7t ン ア ミ ド と の 反 応 を 仲 介 と

し，銅を抽出あ るい は 回収す る操作を理 論的 ・実験的

に研究 して い る 14），彼 らは ，両流体が 完全 に 発達 した

層 流 と し，両 側 の 濃 度境界層 の 入 口 領域 を 考慮，膜内

の 溶質拡散 は 半径方 向 の み と近似 して ，差分法 に よ り

数値的 に理論解 を求め て い る，これ は，前述の 連成熱

交換問題 の 第二 の グ ル
ー

プ に 相 当す る解析 で あ るが，

理 論 予 測 は 実 測 値 と よ く一致 し て お り，こ の よ う な二

重管型中空糸膜抽出装置は 金属抽出や回 収 の 実験装置

として 有用で あ る と結論づ け て い る．しか し，装 置性

能に 及ぼ す各因 子 の 検討は 行 っ て は い ない ．

　また ， 彼らは 均
一

液相反応液か らの パ ラ ジ ウ ム 抽 出

に こ の 装置を 適用 し ， Fig．3 に 示 した 理 論計算結果 か

ら抽出速度が 両液相の 流れ の 状態に 依存す る こ とを明

らか に し て い る．図 中の 横軸 Cp は 被処 理 液 の パ ラ ジ

ウム 濃度，縦軸ノは単位膜面積当りの パ ラ ジ ウ ム の 抽

出 速 度 で あ る．こ の 図 よ り，双 方の 流れ が 層流 と した

場合の 計算結果が最もよ く実験値と
一
致する こ と，双

方 を押 し出 し流れ と近似する と性能を最 も過大評価す

る こ とが 分 か る t5】．

　実用 装置 と して の 検討 は ，Prasadらに よ り多管式 モ

ジ ュール を 用 い て 行わ れ て い る
16 ）・17）．彼 ら は 疎水性

中空糸を 利 用 して，発酵生成物か ら の 医薬成分 の 抽

出，精製 を実験的 に 解析 した が，分 散 操作 も要 し な い

た め 処 理 中の 乳濁液生成 とい う固有 の 問題も 回避で
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Fig．3　Dcpendence 　of 　extraction 皿 ass　flux　Qn 　combination

　 　 　 of 　flow　patterns．

き，モ ジ ュ
ール の 配置構成 を工 夫 す れ ぽ，コ ス ト的 に

も従来 の 抽出法 と競合 で きる優れ た分離精製法 で ある

と述べ て い る．ま た，系の pH を ス ウ ィ ソ グさせ る こ

とに よ り抽 出 と逆 抽 出 を行 わ せ る興 味深 い 操作法 に つ

い て も検討して い る．

　4，3　膜分離装置 の 透析 へ の 利用

　一
般 に 透析装置 で は 溶質 の 拡散 が 主 た る 関心事で あ

る が，溶質透 過性 能 の あ ま り高 くな い 従来 の 膜 で は，

膜内の 拡散に よる移動が律速段階 とな る．その 結果，

（1）式 の 総括物質移動抵抗を小 さ くで ぎない の で ，膜

を 中 空 の 糸 の よ うに 細 く し接触面 積 を増大 させ る こ と

に よ り，実用的性能を持 たす こ とに 対処 して きた．例

えば ， 血 液透析 の 実用 モ ジ ュ
ール は ， 透析液 や補充血

液量 の 節約 とい っ た観点 もあ り，小 さな シ ェ ル に 多数

の 中空糸 を高密度に 充填して作成 して い る．しか し，

装置性能が中空糸 の 充填状況に 著 し く依存 し，充填 の

不 均
一が 性能 を低下 させ た りする こ とは ，多くの 研究

者 に よ り指摘 され て い る
1e）〜20）．さ らに ，製 造 コ ス ト

の 面か ら考 えれば ， 必要以上 に 中空糸を充填 す る こ と

は装置価格の 上 昇に つ な がる．こ れ らを考慮すれば，

中空糸膜 の 機能 が どの よ うな 状況に お い て 最大限に 発

揮 で きる の か を 明 らか に する こ とは 極め て 重要で あろ

う．

　連成熱交換 問題 の 第ニ グ ル
ープに 対応す る 理 論的な

解析は，熱の 問題 に 対す る取 り組み に 少 し遅 れ て 始 ま

っ て い る ，Cooneyらは ，先述 の Steinや Nunge らの 熱

交換問題 の 解析を拡張 し て ，理論解を求め ，透析器内

の 溶質濃度分布や Sh数 （− kdfD は シ ャ
ーウ ッ ド数，

層 ま流れ 中 の 物質移動係数） の 分 布を 示 し，入 口 領 域

で の 装置性能 の 高 さ を 指摘し て い る 21）・？2）．全節で 述

べ た ｝
’

eshiSuha ら の 研究 は ，こ れ ら の 研究 の 発展 と し

て 捉 え られ る．Costeliら 23 ｝は 多管式 の モ ジ ュー
ル を二

重管 モ デ ル に 還元 し，環状路外側境界で は
一定 速 度 を

有す る と近似 した 場合 に つ い て ，
シ ェ ル 側の 物質移動

特性を陰的差分解法 に よ り明 ら か に して い る．しか

し，こ れ は 単一の 流 れ の み を 対 象 と した 解析で あ り，

連成問題へ の拡張が望まれ る．

　次に ，こ こ で は ，連成熱交換問題の 第三 の グル
ープ

に 相当す る 解析例を示 し，その 特徴 と性能に 及ぼす因

子を検討 しよ う．

〈透析装置 に お け る連成物質移動問題の 解析例2e ＞

　解析 モ デル は Fig ．4 に 示す よ うに 前節 の YeshiZuka

らの モ デ ル と同様で あ るが ，壁内を 二 次元 的に 溶質が

拡散 し得る と して い る．双 方 の 流れは 完全に 発達 した

層流で ，物性は すべ て
一

定，膜内有効拡散係数は
一

様

に DM （＝Dx 　
”Dv） と仮定 して い る．

　流れが （9），（10）式の よ うに 確定 して い るた め ，溶質

の 移動の み を考えれば よい の で，無次元表示 した 各領

域 の 支配 方 程 式，境界 条 件 は ，以 下 の よ うに な る．

　各流れ の 速度分布は

　　 u1 ＝2Umi｛1− （r／r1 ）
2
｝，　　　　　　　　　　　 （9 ）

　　　　2・。2｛rl − r1 ＋2・魚 ・1n （r1 ・
，）｝

　　
・1
−

r ；． （rl ＋ 、）
・一，，kAx　 　

（1°）

ただ し

　　　　　　｛rl
−

（rl ＋ δ）
2
｝

　 　 　 2　 　 　
　　　

「 M ”X
’
1。 ｛r、！（，1＋ δ）｝

・

であり，Um は 平均速度，下付き添え字 1，2 は それぞ

れ中空糸内の 流れ お よび環状部 の 流れ を表わす ．

　流体 1 に 対す る 物質移動 の 基礎方程式は

　　Ca
且
び

↓（ζ）　∂リ
t
」　　∂

2

ψ
・
1　　1　∂ψ

・
1

　 　 　 　 　 　
・一 ＝一

十
一・−

　　　 4　　　　∂x 　　　∂ζ
2
　　ζ　∂ζ

境界条件 は

　　 atX ＝O
，　U，

＝1

　　at ζ
＝o，　∂v〆ノ∂ζ＝o

　　at　C＝1，　 V ，
；F（X ），

L

u2　 Fluid　2
圏

X UI　 FIuid　1

（11）

（12）

（13）

（14）

　　　　　　　　　　　　　　椀　　　　　　　　　　　　　　　　卩

　　　　　　　　　　　　　　　　　 rl　　
r2

Fig．4　Analytical　modei 　of 　membrane 　separation 　module ．
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　中空糸膜内の 物質移動の 基礎方程式は

聯 ・黔・毒・籌一・ 　 （15・

境界条件は

　　 at ・X − 0 ＆ 1，∂VtM！∂X ・・O 　 　 　 　 （16）

　　 at η
＝o， 鞠

＝F （x ）　 　 　 　 　 　 （17）

　　 at η
＝i， 鞠

＝G （x ）　 　 　 　 　 　 （18）

　環状路の 流体 2 に 対す る物質移動 の 基礎方程 式は

　　Gz
！
Ul（ζ）　　∂Vt2　　∂

2Vt2

　　　1　　∂レ？

　　　、

’
阪

＝
ア

＋

τπ 　 　 （19）

境界条件 は

　　 aし￥＝0， U2＝0 　 　 　 　 　 　 　 （20＞

　　at ζ
＝
ζ，　 V2＝a （X ）　 　 　 　 　 　 （21）

　　 at ξ＝ξo，　　∂ψ厂21 ∂ξ＝0　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（22）

こ こ で，上 記の 諸式中の 無次元項 は 以下の よ うに 定義

され て い る．

　　v ＝ （‘
−

c2
五 ）1（CIE − ‘2五 ）r　ζ＝r！rE，

　　η
＝（r − rl ）！δ，　ζ

＝r1 ｛r！

一
（厂1 ＋ δ）｝，

　　− ＝x ！L ， σz
且
＝4厂孤 ノ（D ，L），

　　Cz2＝4｛r2− （r1＋ δ）12餌。21 （D2L ），

　　Rl ＝DMr11（」【）Lδ），

　　R2＝1）M ｛r2 − （r1 ＋ δ）｝〆（D2δ），

　　L ＊＝δ！L，β
＝rl！δ，　 Ul＝u1 ！Uml ，

　　u
？
　
・＝

　u2 ！Um2

なお ，下付き添え字 左，〃 は，それ ぞれ各流れ の 入 口

状態 お よ び膜内の 状態を表 わす．

膜 の 両 側界面 に お ける共 役境界条件 は

　　at ζ
＝1（or η

＝0），

　　　　∂V1　　　 ∂VM
　　　

− 一 ＝− Rl −
　　　　 ∂ζ　　　　　　　　　∂η

　　at η
＝ 1（・ ・ ζ＝ ζ，），

　　　　　∂v 照 　　∂v2
　　　

− R2T ＝』一
　　　　　 ∂η　　　　　　　　　∂ζ

　流体 1側 の 解 は

・
一∫ン… 叢［砲 聊 ζ・

　　　・ exp ・
一

・・1−・x −
・啣 ］dPt

　　　　oo

　　 ＋ Σ c、。φ
、m （ζ）・ xp （− 2」Li

．
x1C ・

、）
　 　 　 m ＝1

流体 2 側の 解 は

げ ・ … 義匚噛 贓 ・ζ・
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 m＝1

（23）

（24）

（25）

・ exp ・｛
− 2・・；・・x 一雌 ・］dPt

　　　 ＋ Σ C
，。ψ、m （ζ）・xp （− 2λ1調 〆C・，）　 （26）

　 　 　 　 m ＝1

こ こ で ，λL。，Φ 1話　），C1。は 円 管内 Graetz問 題 の 固

有 値 ，固 有関 数 ，固 有係数 で あ り，λ2m ， 働話　），（福

は 環状 路 内 Graetz問 題 の 固 有値，固有関数 ， 固有係

数 で あ る．

　中空糸膜内の 濃度は

翰
一

 

留1  1｝
∫IF… d・

　　　　・il｛il÷嬲1：・… d・・

　　　　　　 Dq

　　　　 ＋ 2 Σ ［｛1，［nnL
＊

（n ＋β）］K 。［n πL ’
（1＋β）］

　 　 　 　 　 　 耀L1

　　　　
− 1

。［n πL ’

（1＋β）］K ［n πL ＊

（η＋ β）］｝

　　　　 ÷ ｛1。（ππL ＊

β）Ko［n πL ＊
（1＋β）］

　　　　
− 1。［nnL

＊

（1＋β〉］K 。 （nnL
’ll）｝ユ

　　　　×・c ・・　・n ・x ・∫：F … c・・　・・nu ・・

　　　　　　 お

　　　　 ＋ 2Σ 匚｛1。匚nnL
＊

（n＋β）］K 。
　c・ nL ’fi）

　 　 　 　 　 　 ny＝1

　　　　
− 1

。（n πL ＊

β）Ko匚n πL ＊
（η＋β）］｝

　　　　 ÷ ｛1。［〔n πL ＊

（1＋β）］K 。（n πL ＊

fi）

　　　　 − 1
。（n πL ＊

β）Ko［n πL ＊

（1＋β）］｝］

　　　　・ 蜘 小 … 蜘 … 27・

上式 中 の lo（ ），Ko（ ）は そ れ ぞれ 第 1種，第 2種

の 0 次 の 変形 ペ
ッ セ ル 関 数 で あ る．

　（23），（24）式 の 両 辺 に cos （ノπX ）を乗 じて ，　X に つ

い て ［0，1］ で 積分すれ ば，

！l艶L輙 掴

　　　一R
・∫：黔1，一押 姻 姻

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （28）

R
・∫：讐，

−1

… ・幽

　　一∫：凱 卿 臆 　 ・・9・

　界面濃度分布 F（− ），G（X ）を未知係数を含むべ き

級 数 で 表 現 して ，（25）〜（27）式 を （28），（29）式に 代入，

i＝o，1，2，．＿とお け ば ， 未知 係数 に 関す る連立 線形代

数方程式を 得 る．こ れを 解け ば，す べ て の 濃度場 が決

定 され る，
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　流れ 内の 対流に よ る物質移動係数 kを，Shで 表現

すれば，本解析 で は，両流体に 対 し，それぞれ次式 と

な る ．た だ し，流体 1 に つ い て は d；2ri，流体 2 に つ

い て は d＝2｛7厂 （r且十 δ）｝ と して い る．

　　　　　
一

・讐「
。 、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　 （30）　 　 Sh，
＝

　　　　Vlm（− ）
− F （x ）

［
亠

尸

あ

15

10

5

℃
　 　 Fluid　1
丶
＼

　 ＼

一一一一一　Const，　r「1ass 刊ux
− 一一一　Const，　conc．
　 　 　 　 at　interface

　
、

丶

＼ 　　　
鑒

、

　 ＼ 　　　　　　
−、唖

Gz2≡rtOO
　 　 　 5

丶
丶 〜＿∈…蛙

一〜一一一

　　　　　
一

・凱
　 　Sfi2＝
　　　　c （x ）

− VZm（x ）

こ こ で ，Ψ1． （ ）， Vlm（

の X に お け る 無次元混合平均濃度で あ る．

　 また，

　　　 urlE
−
w1冊 ω

　　E ＝　　　　　＝1− erlm（1）
　 　 　 　 WIE

』
膨 2E

（31）

）は それぞれ流体 1，流体 2

こ の 装置の 効率 E は 次式で 表わ され る．

（32）

上 式 の 効率 E は ，必 を 流体 2 に 対す る 流体 1の 流量

比 とすれば ，無次元 ク リ ア ラ ン ス ED とは E ＝ED・fa
なる関係が ある．

　本手法 に よ っ て 理 論計算を 行 っ た 結果 の
一

例 を以 下

に 示 し，主 な パ ラ メ ー
タ の 値 に よ る依存性か らそ の 特

徴を検討してみ る．

　Figs．5 ＆ 6 に は ，様 々 な Gz2の 値に 対す る ，膜界

面 の 濃 度 分 布 お よ び Sh 分 布を 示 した．計 算 条 件は ，

Gx且
＝50，　L ＊＝O．OOI， β

＝3
，
　R （ R

， 島）＝1
，
　if；2 と

固定 して い る．こ こ で ，W は 環状路 の 幾何形状比 で

あ り，w ＝r21 （rl ＋ δ） と 定義 さ れ て い る．界面濃度分

布図か ら明らか な よ うに ， 環状路 の 流れ の 状況 が変化

すれぽ ， 必然的 に 膜外面で の 界面濃度 が 著 し く変化

T］

1

β0§
．

言

0 0．5X

［
一
］

i

Fig．5　Concentration　dis亡ributions 　at 　both　membrane 　inter・

　 　 　 faces　for　various 　ax2　values ・

［
1］

刳

＝

の

20

10

　 0　　　 　　　　 　 0．5　　 　　　　 　　 1

　　　　　　　　　X ［一】

Fig．6　1nfluence　of　Gz2　to　Sh　number 　distribution、

し，内面で は 膜に よ っ て 影響が 緩和 され，そ の 変化は

小さくな る こ とが 分か る．また ，Cz2が 小 さ い ほ どそ

の 影 響 は 大 き くな る 傾向が 見 ら れ る ．Sh， 分布は 当然

直接的 に 〔偽 に よ っ て 大 きな 影響を 受け るが ，
Fig．5

に 示 され た よ うな 界面濃度分布の X 方向の 変化 に よ

っ て ，僅か な が ら Sh1分布に も影響が 現わ れて い る．

　Figs．7 ＆ 8 は ，　 Gz2＝50に お け る 膜界面の 濃度分布

お よび Sh分布 に及ぼす R の 影響を表わ して い る．他

の 計算条件 は Figs．5 ＆ 6 と同
一

で あ る ．　 R の 値は 膜

の 物質移動抵抗を 代表 して お り，R が 界面濃度分 布 に

大 ぎな 影響を 及ぼ す こ とが 同図 に 明 らか に 現 わ れ て い

る．G＝1 の 影響とは 異 な り，R の 影響は Sh
，，3あ の 双

方に 現わ れ，R の 値に よ っ て 20％程度 の 差異が 生 じて

い る．比 較 の た め ，Sh分布図に は ，界面
一定 濃 度 お

よび 界面一定物質流束 と理 想化 した 条件 に お け る分布

を も示 した が，理 論結果は こ れ らの 理 想的条件 で の 値

とは
一

般 に
一

致 して い な い ，す なわ ち，（1）式を 基 に

した 装置性能の 推定に は か な りの 誤差を 伴 う可 能性 が

ある こ とが うか が える ．

　分離効率 の 計算例 を ，（隔 お よ び R を パ ラ メ
ー

タ と

し て それぞれ Figs．9 ＆ 10に 示す．計算条件 は 両図

ともL ＊ ＝O．OO1，β；3，躍 ；2 とし，　 Fig．9 で は R ＝1，
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1

50

［
1］

書
、

ξ

　 　 　 　 0　 　 　 　 　 　 　 　 　 0．5　 　 　 　 　 　 　 　 　 1

　　　　　　　　　　　　X ［
一
］

Fig．7　Conce 瓜 ra 亡ioロ d正stributions 　at 　bo亡h　mcmbran ヒ iIlter−
　 　 　 fac／e瓱 量br　various 　R 　va 】ues ．

1

工 o．5

凵」

　 　 　 0
　　　　　 10° 　 　 101　 　 102 　 　 103

　　　　　　　　　　　Gz1 ［一］

Fig．9　Effectiveness　Df 　double−tube ，　parallel−now 　membrane

　 　 　 dialysers　as 　a　functlon　nf 　Ctl　wi しh　parametcr　Cz2．

15

　

10

［
亠

三
の

厂
05　

1

　

　
10

［
亠

習
の

5

　 　0　　　　　　　　　0．5　　　　　　　　　 1

　　　　　　　　　 X ［一］

Fig．8　1nfluence　of 　R 　to ∫h　number 　distributien．

Fig．10で は Gz2＝50で あ る．　 Fig．9 か らは ，低 C： 2 領

域 で は （す な わ ち，環 状 部 の 灌流量 が 少 な い 状態），

効率が著し く低 い こ とが 分か る．また ，
Fig，10か ら，

R ≧ 10で は R が 効率に 殆 ど影響を 与 え な い こ とが 明 ら

か で ある．

　以 上 の 例 の よ うに，高性能膜分離装置 で は ，両 流体

1

TL−　 O、5L

凵

　 　 　 0
　　　　　10° 　 　 101 　 　 1Q2 　 　 103

　　　　　　　　　　 Gz1 日
Fig．10　 Effectiveness ［，f　double−tube 、　 paralle］−flow　 mem −

　 　 　 　brane　dia！ysers　as　a　funcdon　of　G εl　with 　parameter
　 　 　 R ．

の 流動状態 と膜 の 物質移動特性が 装置性能 に 顕著な影

響 を与え る の で ，連成物質移動問題と し て の 解析が 非

常に 重要 とな る．そ の 解析結果 に 基づ い て ，濃度境 界

層 の 入 口 領 域 に お け る優れ た 物質移 動 特 性 の 効 果 を い

か に 利用す るか とい う検討を行 うこ とが ，よ り高性能

な 膜 の 開発 と並 ん で ，装置 の 高性能化 に は 不 可 欠 で あ

る と考えられ る．

　 こ こ で紹介 した解析法 では ，流体側 の 解析に 無限 級

数 を用 い て お り，また，膜 内物質拡 散 の 解 析 に フ ーリ

エ 級数 を用 い て い る た め ，装置 出 入 口 の 近傍 で は 必 然
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的に 計算 の 精度が や や 劣 る．しか し，溶質が 膜に 溶解

して膜内を拡散する よ うな ケ ース や ，膜面に ゲ ル 層を

形成 する場 合，逆浸 透膜 の よ うに 耐 圧 性 を高 め るた め

に 膜が 支持基板 に接 し て い る例 25），複合膜 の よ うに 多

層 で 構成され た 膜を溶質が 通過す る場合
E6 ）・17 ）trtも容

易に 拡張で きる 応用性 の 高 い 解析法で あ る．筆者 らも

現在拡張 し た 解析を試み て い る．

　4．4　膜分離装置の限外濾過へ の利用

　限外濾過あ るい は 逆浸透 に お い て は ，溶媒 自体を 膜

透過させ る こ とが本来の 目的で あるが ， 近年開発され

て い る透過性の 高い 高性能膜に お い て は ， 溶媒 の み な

らず一部の 溶質も膜を透過 して 移動す る．ご く巨視的

に 見 れ ば，こ の 状 況 は 次 の よ うに 説 明 され て い る．加

圧 され た 被処理 液が 分離装置に 流入 す る と，直 ちに 溶

媒が 低圧の 透過液側へ 移動 し始め る，その 結果，被処

理 液に 含 まれ て い る 溶質は ，一
部 は 溶媒 の 透過速度に

比 例 して膜を透 過 し，一部は 膜に 阻止 され膜表面近傍

に 蓄積 され る （濃度分極 の 発生）．さ らに ，溶質は，

膜両側の 濃度 の 差 に 比例 して 膜内を拡散 して 透過す

る．（逆浸透 に お い て は ，与圧 に 対す る 膜 の 機械的強

度を 補 うた め ， 多孔性基 材 に 積層す る形 で 膜 を用 い る

こ と も多い ）

　伝熱問題 の 設計式（7），（8）を導出 した よ うに ，これ

らの 状況を 簡略に モ デ ル 化すれ ば，同様 の 関係式 を導

き得 る．Changらは ， 溶媒透過流束 は 既知で あ る と仮

定 して向流式の 血 液透析濾過 に 対す る解析解 を導出，

それ に 基 づ い て ，透 析だ け が 起 こ る場 合 の ク リ ア ラ ソ

ス CL
。
に 対 し て ，限外濾過 を伴 う場合 の ク リア ラ ン ス

CL が どの 程度増加す る か を検討 し，次式を得 て い

る
2e ）．

　　（CL− Cm ）1（］LO＝｛113十 （2／3）s｝（QF11》』））　　（33）

こ こ で ，Sは限外濾過に 伴う分子ふ る い 係数，（きは

血液側流入 量に 対す る 限外濾過流量 の 比，IVD← K141

妬、）は 物質移動単位数，妬，は 血液の 体積流入量 で あ

る、

　なお ， Ccoは （8）式と同形 の 次式 で与えられ る．

肱 舞 諤 ，

｛IVD（1− （〜s ）｝

｛ハrD（1− （〜B）｝
（・4・

上 式中の ED は 無次元 ク リ ア ラ ン ス ，　 CBi は 流入血 液 の

溶質濃度 ， CDi は 流入 透析液の 溶質濃度 ， 必 は透析液

流入量 に 対す る血液側流入 量の 比 で ある．

　上 記 の 二 つ の 関 係式は，双方 の 流れ が 断面 で
一
様 に

混合 さ れ て い る 押 し出 し 流れ とする 近似 の も とに ，流

れ 方向の 任意断 面に お い て物質の 収支 が成立 す る こ と

を 前提 として導か れ て い る．した が っ て ，前節 で 示 し

た連成 問題 の よ うな流れ内の 溶質濃度分布 が速度分布

に 依存する 入 口領域 で は ，こ れらの 式は 当然適用 で ぎ

ない ，

　多管式モ ジ ＝一ル 側流 れ を Gostetiら と同 様 に 同心

環状流と近似し た逆浸 透 に 対す る二 重管モ デ ル が，20

年も前Vt　Cillらに よっ て摂動法を 用い て 解析され て い

る
29〕．彼 らは 向流接触 と並流接触 との 性能 の 差 異 を検

討 し，向流式 の 方 が や や 性能が 高い こ と を示 し て い

る．

　 と こ ろ が，近年の 限外濾過に 関す る研究で は ，透析

や 液 々 抽出aこ お ける よ うな装置性能の 観点に 立 っ た連

成問題 と し て の 取 り扱 い は 見 られ ず，進 展は ，装置 性

能を限定 す る ゲ ル 層や濃度分極に よ る移動抵抗を どの

よ うに 予測す るか に 集中 し て い る観が あ る．例え ぽ，

透過流束を予測す るた め の 表面更新説 の 導入 S°〕，タ ソ

パ ク 質溶液の 処理 に 中空 糸膜 を用 い た 際 の ，濃度分極

お よび フ
ァ ウ リン グ形成の モ デル 化 31），ゲ ル 層や フ ァ

ウ リ ン グ の な い 理 想的状況で の 限界透過流束推定
32 ），

濃度分極層に お け る 溶質濃度上 昇 に 伴 う粘度 の 上 昇が

惹き起 こ す物質移動係数の 低下を考慮 し た 理 論 モ デ ル

と実験 データ の 比ttSS），物性 の 濃度依存性を 加味 した

修正 k ε 乱 流 モ デ ル に 基 づ く濃度分極境界層 の 数値 シ

ミ ュレ ーシ
ョ

ソ 脚 な ど，非常 に 多岐 に わ た る 試み が 行

わ れ て い る．RosertらS4）も指摘 して い る よ うに ， 濃度

分極を 予測す る 困難性 の 大部分は ，物性 の 濃度依存性

に あ る こ とが ほ ぼ 明 らか とな っ て い る．した が っ て，

今後分離装置 と しての 性能推定や特性解析 ま で ，こ の

分野の 研究を進展させ るに は，数値的理論解析 に 頼ら

ざ るを 得な い と考 え られ る．

5．　 中空糸膜の透過特性の評価

　現在実用化され て い る膜に は，実に 様 々 な材質，構

造の もの が あ る．親和力な ど の 問題は こ こ で は 触 れ な

い こ とと して ，搆造的 に は均質膜 と不均質膜 に 分け ら

れ る．均質膜は 製品 とな っ た膜 の 形 状が 平面状で あ っ

て も中空 糸で あ っ て も，製 品 の 性質に は 大 差がな い と

考えられ るの で ，溶質や溶媒の 透過特性を 明 らか に す

るため に は，平面 状の 膜 を用 い た実験を行えば 比較的

容易に そ の 解析が 行え る．

　一
方，不均質膜の 構造は ，一般 に ス キ ン 層 と よぽれ

る膜衰面の 緻密な 層 と，殆 どを空間 が 占め てい る細胞

状の セ ル が集 ま っ た 層が連 な っ て い る場合や，あ るい

は 多孔質内の 細孔分布を 厚 み 方向に 変化 さ せ た 非対称
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膜な ど，様 々 で ある．した が っ て ， そ れ らの 透過特性

を評価する こ とは
一

般に 容易 で は な い ，例 え ば，限 外

濾過 や複合膜 に お い て は 濃度分極 の 影 響 と流体中の 物

質移動 の 影響をどの よ うに 補 正す るか が 検討 され て い

る35），S6）．

　 さ ら に ，こ れ らの 不 均質膜 を 中空糸 と し た 場 合 に

は ，出来 上 が った 膜の 構造 が平面状 の 膜 とは 同
一

に な

らない こ とは 容易に 想象 され る．そ こ で，中空糸膜は

平面状膜 とは 別 に 透過特性 を 解析す る必 要 が出て く

る ．一
般に 中空糸膜 は 非常 に 細 い た め ，一

本 を単独に

取 り出 して 透過 特性 を実 験的 に 解析す る こ とは か な り

難 しい ．通例で は 中空糸 の 束を 利用 して平 均的 な値を

求め る こ と が 多い が，外部 の 流 れ の 影響 を補 正 す る こ

とが 容易で は な い ．大矢 ら は 中空糸限外濾過膜の 特性

評価法 の 標準化 を 目指 し ， 濃度分極 の 影響 お よび 流体

中の 物質移動の 影響 を補正 す る た め の 研究を 行 っ て い

る
37 ’．ま た ，血 液透 析 の 分 野 で 精 力的 な研 究 を 行 っ て

い る金森，酒井 らは ，中空糸内部 に 光 フ ァ イ バ を組み

込 ん だ 二 重管式透析装置を開発 し て ，吸光光度法に よ

り種 々 の 膜 の 溶質透 過 係 数 を再評価 して い る SB），39）．

彼らは ， 得 られ た データ と ， 従来行わ れ て ぎた ウ ィ
ル

ソ ン ・プ 卩
ッ ト法 （膜外部 の 流速 を変化 させ た 溶質透

過実験 デー
タ に 基づ き外挿 に よ っ て 透過係数を決定す

る 方法） に よ る結果 と の 対比 を 種 々 の 透 析器 に 対 して

行い （Tablc 　1 参照）， 従来法 に よ る 誤差発生 の 要因

を検 討 してい る．

　用 途 の 広い 中空糸膜 で は あ るが ，こ の よ うに ，そ の

膜特性 の評価 が あ ま り容易で は な い こ とが理解で きる

で あろ う，前節 で 紹介 した 連成物質移動問題 として の

二 重管式透析装置 の 解析は ，膜透過係数な どの 膜 の 諸

Table　l　 Comparison 　of 　vitamin 　Bnpermeabilities　for　vari −

　 　 　 ous 　hollow 眠 r　 membranes 　determin巳d　by　 two

　 　 　 m 巳thods ［
．
T 、　Kanamori 　et　al．sH ／，1994］．

特性を評価す るた め の 基礎 と して も利用価値が高 い と

考 k ら れ る，

6．　 おわ りに

Dialyzer Permeability　［μ 旧〆s ］

Photo皿 etr 工cal

　 皿ethed

Wilson −
plot

　 田ethod

へ闇一SD−10M
A凹一FP−15
へ闃一EP・18CT
−190Gへ

F−60PAN
−12CX2

P州 一13DX

0．781
．55
，14
．73
．53
．92
．7

0、701
．34
．34
．33
．35
．55
，3

　限外濾過の よ うに 濃度分極や ゲ ル 層 を形成す る 分離

躁作で は ，そ の 移 動 抵 抗 を 如 何 に 低 減 させ る か が 重 要

な問題 とな る．したが っ て ，現在 は 流れ を脈動 させ た

り， 定期的に 逆洗を行 っ た り して ， その 透過性 を回 復

させ る工 夫が な され て い る が，こ の よ うな操作の た め

に は，装置 の 非定常的な 挙動を 明らか に す る 必要が あ

る．他の ア ブ 卩
一

チ と して は ，処 理 液 自体 の 前 処理 を

行 っ て ゲ ル 層を形成 し難くする方法や 付着成分 との 馴

染 み を悪 くす る よ うな 膜の 改良な ど もある ．装置設計

・
運転の 観点か ら も，

い か に して 操作条件を最適化 し

高効率 の 状態 で運 転す るか，あ る い は モ ジ ュ
ー

ル を ど

の よ うに 組 み 合わ せ て 高効率の 分 離 を行 うか な ど，解

決 を 迫 られ て い る 問題は 極め て 多い ．

　 これ ま で の 基礎的研究で は ，単
一

成分を溶質 と して

含 む理 想的 な 系を 扱 っ て い る の が ほ とん どで あ る．工

業 的 あ る い は 医 学 的 に は 当然 多成 分の 中か ら特定成分

の み を分離した り，複数成分 を 同時 に 除去 した い 場合

が 多い ．多成分系の 膜分離で は ，各 成分 の 移 動現 象 間

の 干渉 効果な どの 定量的検討が 充分行わ れ る こ とが 望

まれ る ．

　特殊な 機能を 有す る種 々 の 膜 が，現 在 活 発 に 開発 さ

れ て い る が，中に は 生体内の 機能を模 して ，化学 反応

な どを 組み 合わ せ 利用 した 能動輸送や 促進輸送の 機能

を 有す る膜 も開発され て お り， その モ デ ル 化 も試み ら

れ て い る 4ω ．41），本稿で は 触 れ なか っ た が，こ れ らの

新 し く開 発 され る機 能 性 膜 の モ デル 化 と機能評価法の

確立 は 今後益 々 重要 とな る で あ ろ う，

　近年の 高性能分離膜を用い て も，大 ぎさに あ ま り差

の な い 物質を 精度 よ く分 離す る こ とは 難 しい ，分離精

度 を 高め る に は ，これ ま で，特定成分 に 対す る親和力

を膜に 持た せ る方法と，分離成分 自体に 手を 加え て そ

の 物質の 大きさ を変えて し ま う方法 とが 考え られ て い

る．今 後，特 に 医 学 分 野 か らの 要請が 強 ま り，分離精

度を 向上 させ る方法の 開発が急がれ るで あろ う，

　以 上 述べ て きた よ うに ，膜分 離装置 の 応 用 分野 は 将

来非常 に 広範 に な る と予 想 され るが，そ の 開発に お い

て は 実に 多様な問題が 山積 して お り，モ デ ル 化 と シ ミ

ュ
レ ーシ

ョ
ン が 問題解決の 重要 な キ

ーとなる こ とが 見

込 まれ る．多 くの 研究者が膜分離工 学の 分野 に 興味を

持 た れ ，今後の 進展に 寄与され る こ とが期待され る．
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