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第１章 序論 

 

１．１ ホエイの脱塩の必要性 

 ホエイとは、元来チーズ製造時に副生する黄緑色の液体である。牛乳から酸

沈殿法によるカゼインの製造時に酸ホエイも副生されている。これらホエイの

成分は製造法やチーズの種類により若干の差異はあるものの大よそ Table 1-1に

示すような組成である（Kosikowski et al., 1999）。 

 ホエイは水分が約 94 %と高く、低たんぱく質（固形分当たりの濃度 12～13 %）、

高灰分（同 7～12 %）であるため、そのままでは食品には応用しにくく、肥料、

飼料、乳糖製造、ホエイチーズ製造など用途は限られ 1960年代まではその多く

は廃棄され、ヨーロッパでは河川の汚染など社会問題にもなっていた。牛乳を

原料とするチーズの製造量は 1965 年の 4.0 百万トンから 2010 年の 16.8 百万ト

ンと 4倍以上に伸長し（Figure 1-1）（FAOSTAT, 2015）、それに伴いホエイ産生

量も増加していると推定される。 

これらのことから、ホエイの有効利用、環境汚染防止が乳業界の重要な課題

となり、技術開発、用途開発が進められてきた。また近年、ホエイは、人乳の

主要な糖である乳糖を豊富に含む他、体外からの摂取が必要な必須アミノ酸や

分岐鎖アミノ酸（BCAA）（Hambraeus, 1992）を含んでおり（Table 1-2）ホエイ

の栄養学的価値の高さが様々な分野で注目されている。さらに世界的な人口増

に伴う食糧難への懸念からもホエイの重要性は高まっている。 

 Figure 1-2にホエイから開発された主な乳素材を示す。これらの素材の開発は、

工業的な膜分離、イオン交換クロマトグラフィー、電気透析などの技術の進歩

に負うところが大きく、ホエイたんぱく質、乳糖、ミネラルを分画できるよう

になっている。これらの素材の開発により、ホエイを乳飲料やチーズなどの乳

製品や製菓・製パン、ドレッシング、シリアル、健康食品など多種多様な食品

へ応用することが可能となっている（Table 1-3）（Clark et al., 2003; Gillies, 1974）。 

 育児用ミルクは、牛乳を主原料として製造され人乳に近づけるため様々な工

夫がされている（Montagne et al., 2009）。ホエイの配合もそのひとつで、育児用

ミルクの人乳化に大きく貢献している。乳のたんぱく質は pH4.6 で沈殿するカ

ゼイン成分とそれ以外のホエイたんぱく質成分に分けられる。人乳ではカゼイ

ン：ホエイたんぱく質の比率は大よそ 4：6 であるが（Hambraeus, 1992）、牛乳

のそれは大よそ 8：2であり（Figure 1-3）（Montagne et al., 2009）、両者のカゼイ
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ン：ホエイたんぱく質比率は大きく異なる。たんぱく質源として牛乳たんぱく

質を用いて育児用ミルクを製造する場合、カゼイン：ホエイたんぱく質比率を

人乳と同程度に調整するためにホエイたんぱく質を含む素材の配合が必要であ

る。この調整により、①アミノ酸組成の近似、②消化吸収性の改善を図ること

ができる。①については、Table 1-2 に示したように、必須アミノ酸のシステイ

ン比率は人乳たんぱく質に比べて牛乳たんぱく質で低く、メチオニンやフェニ

ルアラニンは人乳に比べて牛乳で高くなっている。一方、ホエイたんぱく質は

システイン比率が高く、メチオニン、フェニルアラニンが低いため、ホエイた

んぱく質を強化することにより、育児用ミルクのアミノ酸組成を人乳に近似す

ることが可能となる。このようなアミノ酸組成の適正化により、育児用ミルク

のたんぱく質含量の低減も可能となり、その結果、乳児への負担、特に腎臓へ

の負担を低減することができる（Räihä et al., 2002; Turck et al., 2006）。②につい

ては、ホエイたんぱく質は乳児の胃の中で胃酸により微細な凝集物を形成し消

化吸収性に優れているとされる一方、カゼインは消化し難い固い凝集物を形成

することが知られており、カゼイン：ホエイたんぱく質比率の人乳化により、

乳児の消化吸収への負担を軽減することが可能となっている（守田, 1983; 高橋, 

2009）。その他、ホエイたんぱく質には、感染防御作用や消化管保護・発達促進

作用、抗炎症作用など色々な作用が報告されており、これらの作用も乳児の正

常な発育に寄与しうる可能性も示唆されている（金丸, 2009）。 

 上述のように、ホエイは育児用ミルクに有用なホエイたんぱく質や乳糖を含

んでいる一方で、灰分が高く、そのままでは育児用ミルクへの応用には適して

いない。Figure 1-4 に人乳およびホエイ中のたんぱく質当たりの主要なミネラル

の含量を示す。育児用ミルクのホエイたんぱく質比率を人乳並に高めるためホ

エイたんぱく質源としてホエイを使用する場合、主要ミネラル（特にナトリウ

ム（Na）、カリウム（K）、塩素（Cl））のいずれも過剰となり、これらミネラル

含量を低減させるため何らかの方法でホエイを脱塩処理することが必須である。 

以上概観したように、ホエイを脱塩処理することによりその用途は大きく広

がり、脱塩技術は乳業界のみならず人々の食・健康にとっても重要な技術とな

っている。それ故、新規脱塩法の開発や既存技術の改良などの脱塩技術の発展

およびそれらの基盤となる基礎・応用研究の充実が期待されている。 

 

 



3 

 

１．２ 乳業における膜分離技術の工業的意義 

 現在乳業界で主に用いられている膜分離技術として、精密ろ過（MF）法、限

外ろ過（UF）法、ナノろ過（NF）法、逆浸透（RO）法、イオン交換膜電気透

析（ED）法が挙げられ、ED法以外は分子の大きさによる分画法であり、分画目

的により使い分けられ、場合によっては組み合わせて使用される（Kumar et al., 

2013; 溝田, 1992; 小此木, 1998）。 

 牛乳やホエイにはたんぱく質や糖など加熱や化学物質により修飾、変性を受

ける分子が存在している。加熱による固形分の濃縮にはエバポレーターという

装置が汎用されており（鈴木ら, 1992）、また、成分の分離にはイオン交換カラ

ムなどのクロマトグラフィー技術や酸による沈殿分離技術などが実用化されて

いる（堀井ら, 1992; 溝田, 1992; 和田, 1992）。 

 膜分離技術はこれらの技術と比べ、 

① 加熱工程や化学物質の添加が不要であり、これらによる成分の変質の懸念が

不要 

② 膜孔径の異なる膜が入手可能であり、膜の孔径を選択することにより各種成

分の分離が可能 

③ MF、UF、NF、RO を組み合わせることにより、連続操作により各種成分が

同時に分離、濃縮可能 

④ 固形分の濃縮（水の分離）に加熱・減圧による相転換を伴わないため比較的

低いエネルギー消費量 

⑤ 比較的装置が小型で初期投資が少なく、駆動部が少ないため保守管理が容易 

⑥ 膜の増設により製造量増大に対応可能 

⑦ 化学物質不使用による環境負荷低減可能 

などの利点がある。 

Figure 1-5 に牛乳成分の各種分離法における透過できる成分と透過できない

成分の例を示し、以下に各分離法の概要を示す。 

 MF 法は、0.1μm より大きい粒子や高分子が阻止される圧力駆動の膜分離プ

ロセスで、牛乳中に混入した微生物や元々存在している乳腺由来細胞、ホエイ

に残存している微細なチーズカードや乳脂肪などの巨大物質の除去に用いられ

ている。最近では脱脂乳からカゼインミセルとホエイたんぱく質を分画する方

法にも応用され（Saboya and Maubois, 2000）、従来の酸や酵素による凝集などの

化学変化を伴わない乳たんぱく質の分画方法として注目されている。 
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 UF法は、0.1μm～2 nm の範囲の粒子や高分子が阻止される圧力駆動の膜分離

プロセスで（Koros et al., 1996）、用いる膜の分画可能サイズにもよるが、主にた

んぱく質とそれ以外の物質（乳糖、ミネラル、ビタミン、非たんぱく態窒素、

核酸など）の分画に用いられ、本法によりホエイたんぱく質濃縮物（WPC）が

製造されている。また、最近では、乳たんぱく質分解物の抗原性低下（アレル

ゲン性を有する高分子たんぱく質の除去）にも応用されている（Guadix et al., 

2006; 御子神ら, 1999）。 

 NF法は、2 nm より小さい程度の粒子や高分子が阻止される圧力駆動の膜分離

プロセスで（Koros et al., 1996）、水分子および主として Naや K、Cl などの一価

のイオンミネラルとそれ以外の物質とを分画可能であり、主にホエイや脱脂乳

の脱塩・濃縮に用いられている（小此木, 1998; 佐藤ら, 2000）。 

 RO 法は膜片側の加圧により浸透圧差と逆方向の溶媒の選択的移動が引き起

こされる液相の圧力駆動分離プロセスで（Koros et al., 1996）、乳業においては、

水とそれ以外の物質とを分画可能であり、主に乳製品液の濃縮に用いられて、

脱脂濃縮乳の製造や脱脂粉乳やホエイの乾燥前の濃縮に応用されている。陽電

子消滅寿命測定法によりその孔径は 5～7 Å程度であるとの報告がある（Henmi 

et al., 2010）。 

ED法は、圧力を駆動力とする他の膜分離法と異なり電位差を駆動力として分

離を行う方法であり（Koros et al., 1996）、陽イオン交換膜、陰イオン交換膜を交

互に組み合わせて一室おきに脱塩室と濃縮室を作り、被脱塩液と濃縮液を所定

の室に導いて直流電流を通じることにより脱塩を行う方法である（長澤ら, 1973; 

小此木, 1998; 冨田ら, 1983）。ED法は、ホエイの脱塩などに用いられており、高

度脱塩も可能である（冨田ら, 1980）。しかしながら、ED設備は、部品点数が多

く維持管理に多大な工数が必要である。加えて、陽極では有毒な塩素（Cl）ガ

スが、陰極では水素ガスが発生するという課題もある（長澤ら, 1973; 佐藤ら, 

1999）。第 4章においても ED法について論述している。 

 牛乳には感染防御や免疫調節、細胞増殖などに寄与するとされるホエイたん

ぱく質、免疫グロブリン、補体、ラクトフェリン、ラクトパーオキシダーゼ、

リゾチームなどが含まれ、加熱や酸処理によりその生理活性が低下することが

懸念される。また、加熱によるたんぱく質、特に変性温度の低いホエイたんぱ

く質の栄養価が低下することも知られており（Desrosiers and Savoie, 1991; Walstra 

et al., 2006）、たんぱく質を変性させることなく分離、濃縮する技術の開発が求
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められる。 

 このように、加熱や化学物質を使用しない膜分離技術は、牛乳に含まれる各

種成分の本来の機能を保持したまま分離・濃縮可能な技術として今後益々の発

展が期待されている。 

 

１．３ ナノろ過脱塩法研究の発展 

NF膜に関する技術は 1970年代から知られており、RO膜と並んで開発がすす

められた。当時 NF膜は、高塩分阻止性能を有する RO膜に対し、塩化ナトリウ

ムの阻止性能が低いため「ルーズ RO 膜」と呼ばれていた。その後 1985 年頃か

ら工業レベルでの実用化に向けた検討が本格的に進められた。現在では、トリ

ハロメタンやその前駆物質、農薬、臭気物質、合成洗剤といった低分子量有機

物質の除去のみならず、水の軟水化や果汁濃縮など様々な用途で用いられてい

る。 

乳業における膜技術の利用は、チーズ製造時あるいはカゼイン製造時の副産

物であるホエイの処理を目的として UF膜や RO膜が利用されていた。その発展

はめざましく、1983 年には UF膜の設置面積は 10万 m
2を超え、RO膜で 4.5万

m
2に達している。その後、NF技術が導入され、現在までに普及が進んでいる（神

武, 1987）。NF膜は、塩化ナトリウムのような一価イオンを透過させ、二価イオ

ンや低分子量の有機物の阻止性能は高い水準を示すという特徴を持っているた

め乳業において各種ホエイおよび牛乳の脱塩・濃縮などに利用されている。牛

乳の NF膜による処理により、雑味の少ない良好な風味の濃縮乳が得られること

が知られており、それを原料とした乳飲料やアイスクリームが開発されている

（神武, 1996; 久米, 1995）。 

NF膜などの膜分離においては、陽イオンと陰イオンが対を作って電気的に中

性の状態で透過することが知られている（Suarez et al., 2009; Yunoki et al., 2002）。

ホエイ中の主な透過イオンであるNaイオンとKイオンの量は主な透過陰イオン

である Cl イオンと比べ過剰であるというホエイの特質のため、ホエイの NF に

よる脱塩は部分脱塩にとどまることが報告されている（Minhalma et al., 2007; 

Roman et al., 2009; Suarez et al., 2009）。NF膜の食品分野に関する研究は、前述の

乳製品製造に限らず、アミノ酸分画およびペプチドの濃縮、食用色素溶液の濃

縮、オリゴ糖の分画、リンゴジュースの濃縮、トマトジュースの濃縮など幅広

い分野で数多く行われて来た（神武, 1996）。食品溶液をナノろ過濃縮した際の
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理論的解析に関する報告は、糖液（鍋谷, 1998）、有機酸（Plom and Szaniawsk, 2006）、

脱脂乳（佐藤ら, 2000）、ホエイ（Suarez et al., 2009）などがあるが、いずれも組

成変化や阻止率に関するものがほとんどであり、ナノろ過濃縮の進行に伴う透

過流束変化を予測するものでは無かった。食品のナノろ過濃縮時における透過

流束変化の予測は、食品が多成分高濃度溶液であること、膜界面近傍に生じる

濃度分極の状態や濃度分極によって引き起こされるファウリングの形成が影響

することなどの理由で困難であった。 

 

１．４ 本研究の目的と意義 

 今日では、NF膜を用いた脱塩、濃縮技術は乳業においても広く用いられ、ホ

エイの脱塩、濃縮にも応用されている。しかしながら本技術に関し実用化が先

行して行われ、その基盤となるべき膜分離過程に関する理論的考察が十分では

ない状況といえる。すなわち、ホエイの脱塩、濃縮に使用する NF設備の設計や

運転条件の設定、透過流束の低下をもたらすファウリングの発生などのトラブ

ルへの対処などは現在、個々人の経験則に負うところが大きく、包括的な理論

に基づいた対応には至っていない。とりわけ、濃縮の進行に伴う透過流束変化

については、ほとんど報告が無かった。 

ホエイとは牛乳などからチーズ製造の際に副生する液であるが、チーズの種

類や製造方法、乳の産地などによりその成分や固形分濃度、pHなどの理化学的、

浸透圧や粘度など物理化学的特性は一定ではない。ホエイの膜分離過程の理論

的解析の研究を行う上で、このようなホエイの特性についても目を向ける必要

がある。 

 別の課題として、NF 脱塩のみではホエイの高度脱塩（特に一価イオン（Na、

K））を達成できないという課題がある。すなわち、ホエイの NF 膜による脱塩

に関し、その理化学的性質のため部分的な脱塩しか実現できておらず、イオン

交換法との組み合わせなどによって高度脱塩を達成している状況にある。これ

らの方法の組み合わせでは、有用な栄養成分であるカルシウムやマグネシウム

などの二価の陽イオンも同時に失われてしまうため、これらの陽イオンを残し

つつ高度脱塩を達成する方法を確立することは、ホエイの用途を広げる有用な

方法のひとつと考える。また、より単純かつ効率的な工程で高度脱塩を達成す

ることもホエイの用途拡大には重要である。 

以上の理由から、本研究においては下記の 2点に焦点を当てて研究を行った。 
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① ホエイの NF 膜の脱塩、濃縮過程を理論的に理解するため、特性の異なる各

種ホエイを材料として、膜分離の重要な因子である透過流束変化に関する理

論的解析法を構築する。 

② ホエイの理化学的特性を変化させることによる、具体的には脱塩すべき塩素

を陰イオン交換法を用いて増加させることによる、二価の陽イオンの低減率

の抑制とホエイ中の主要な塩である一価イオン（Na、K）の高度脱塩とを両

立した新規脱塩法の構築を行う。 

具体的には、第 2 章では、単純な回分濃縮モデルにおけるホエイ脱塩時の透

過流束を予測できる理論的解析法の構築を行った。解析に当たり、①ホエイ中

の溶質 Aを、NF膜を透過する成分 Ap（透過溶質：Na、K、Cl などが主体となっ

て構成する溶質）と NF膜を透過しない成分 Ar（非透過溶質：たんぱく質、乳糖

などが主体となって構成する溶質）に分けられるものとする、②透過溶質は、

NF膜を挟む濃度差により浸透圧差を生じるが、濃度分極層を形成しないものと

する、③非透過溶質は濃度分極層を形成するものとする、との新規仮定を導入

した。 

第 3 章では、第 2 章で構築した理論的解析法を工場での設備に近似した循環

ループを有する NF 装置におけるホエイ脱塩時の透過流束を予測する理論的解

析法に発展させた。また、第 2章とは異なるホエイを原料として用いると共に、

循環流量、操作圧力などの条件を変えて実験を実施し、当該理論的解析法の汎

用性について検討した。さらに、あらかじめ得たホエイの特性値を用いて透過

流束変化を予測可能かについても検討を行った。 

第 4 章では、従来法である陽イオン交換樹脂と陰イオン交換樹脂を組み合わ

せた方法においては殆ど除去される、栄養学的に価値の高い二価ミネラルを残

しつつ、Na、K など一価ミネラルは高度に除去できる、塩素型陰イオン交換法

と NF脱塩法を組み合わせた新規な高度脱塩法の構築を行った。 

第 5 章では、第 2 章で構築した理論的解析法が、第 4 章で検討した塩素型陰

イオン交換処理し、成分組成が大きく変更されたホエイにおいても成立するか

検証した。当該理論的解析法においては、ホエイ中の溶質を透過溶質と非透過

溶質の 2 つからなると仮定するが、塩素型陰イオン交換処理により、非透過溶

質に分類されるクエン酸、リン酸が、透過溶質に分類される Cl に交換される。

このような非透過溶質、透過溶質の比が通常のホエイと異なったような場合に

おいても成立するかについて検証を行った。 
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第 6章にて、本研究の総括を行った。 

次章より、考察を加えて詳細に論述する。  
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Table 1-1  The composition of different whey（Kosikowski et al., 1999）. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

Component
Fluid

Sweet Whey
1

Fluid

Acid Whey
2

Condensed

Acid Whey

Dried

Sweet Whey

Dried

Acid Whey

Total Solids 6.35 6.50 64.00 96.50 96.00

Moisture 93.70 93.50 33.50 3.50 4.00

Fat 0.50 0.04 0.60 0.80 0.60

Protein-Total 0.80 0.75 7.60 13.10 12.50

Lactose 4.85 4.90 34.90 75.00 67.40

Ash 0.50 0.80 8.20 7.30 11.80

Lactic Acid
3 0.05 0.40 12.00 0.20 4.20

1
From Cheddar cheese

2
From Cottage cheese

3
Estimated true lactic acid after substituting basic acidity. Partly derived from Mavropoulou, I. P. and

Kosikowski, F. V. 1973.J .Dairy Sci .56:1135.
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Table 1-2  Amino acid composition of human milk, cow’s milk, casein and whey 

protein（Hambraeus, 1992）. 

 

 

           

 

   

  

% 

Cow’s milk protein 

Casein Whey 

protein 

Human 

milk 

Cow’s 

milk 

Isoleucine Ile 5.23 4.91 5.40 7.97

Leucine Leu 9.27 9.07 9.16 10.81

Lysine Lys 6.11 7.37 7.09 7.03

Methionine Met 1.85 2.30 2.93 2.09

Cysteine Cys 1.76 0.77 0.36 2.21

Phenylalanine Phe 3.90 4.30 4.88 3.45

Tyrosine Tyr 4.80 5.37 5.36 2.95

Threonine Thr 4.41 4.15 3.93 6.07

Tryptophan Try 1.92 1.41 1.46 2.32

Valine Val 6.85 6.30 6.57 4.67

Arginine Arg 4.78 2.76 3.05 2.89

Histidine His 2.41 2.46 2.50 1.54

Alanine Ala 4.17 3.22 2.95 4.71

Aspartic Acid Asp 8.73 7.99 6.73 11.57

Glutamic Acid Glu 16.65 21.50 19.89 16.47

Glycine Gly 2.62 1.84 1.76 1.92

Proline Pro 9.93 9.06 10.84 6.15

Serine Ser 4.61 5.22 5.16 5.16

Total 100 100 100 100

Essential amino acid 42 42 44 46

BCAA 21 20 21 23
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Function Functional Benefits Applications

Whipping,

foaming

and aeration

■ Helps maintain foam stability.

■ Helps improve whip volume.

■ Can be used to replace egg whites.

■ Baked products, such as meringues and certain cakes

■ Confectionery products, such as icings

■ Ice cream and other frozen desserts

Nutritional

enrichment

■ Can be used alone or in tandem with soy, wheat

     and other proteins to improve the nutritional

     content of products.

■ Lactose increases calcium absorption and

     stimulates the growth of acid-forming lactobacilli in

     the intestinal tract.

■ Provides vitamin enrichment.

■ Provides mineral fortification.

■ Nutritional products, including infant formula

■ Baked products

■ Dairy products

■ Beverages

■ Meat and seafood products

■ Sauces

■ Soups

■ Salad dressings

■ Can provide toasted, bread-like or cracker-like

     flavors.
■ Baked goods

■ Can provide nutty flavors. ■ Confectionery products

■ Can provide buttery flavor. ■ Snacks

■ Bland, slightly sweet flavor allows other flavors to

     develop to full potential.

■ Confectionery products

■ Beverages

■ Dry mixes and sauces

■ Enhances the natural flavors

     of meats, cheeses and other

     milk products.

■ Processed meats

■ Dairy products

Neutrality

■ Offers nutritional and functional advantages of

     whey where mineral flavor is not desired.

■ Eliminates salty flavor.

■ Frozen desserts

■ Confections

Flavor

enhancement

Table 1-3  The application of whey to the food（Clark et al., 2003; Gillies, 1974）. 
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Fig. 1-1  Time trend of cheese production in the world（FAOSTAT, 2015）. 
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Fig. 1-2  Dairy ingredients derived from cheese whey. 

WPC: Whey protein concnentrate, WPI: Whey protein isolate 

α-LA: α-lactalbumin, β-LG: β-lactoglobulin, LF: lactoferrin, IgG: Immunoglobulin G, 

LPO: lactoperoxidase, GOS:galactooligosaccharide 
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Fig. 1-3  The ratio of casein and whey protein in human milk and cow’s milk

（Hambraeus, 1992; Montagne et al., 2009）. 

  

0% 20% 40% 60% 80% 100%

Cow's milk

Human milk

Casein

Whey protein



15 

 

 

 

 

Fig. 1-4  Mineral composition of whey comparison with human milk（per protein : 

Human milk is 1 as standard）. 

 

  

0

1

2

3

4

5

Human milk

Whey

Na 

K 

Ca 

Mg 

P 

Cl 



16 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1-5  The membrane separation（MF, UF, NF and RO）. 
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第２章 ホエイのナノろ過濃縮時の透過流束変化に関する 

理論的解析 

 

２．１ 緒言 

ホエイのナノろ過（NF）法に関しては 1990 年代から研究が開始された（Guu 

and Zall, 1992; Hoppe, 1991; Kelly et al., 1992）。NF 法は、水分除去とミネラル除

去が同時に出来る方法であり（Kuroiwa et al., 2009; Yunoki et al., 2002）、幅広くホ

エイの脱塩・濃縮に使用されている。最近も、Cuartas-Uribe らがチーズホエイの

NF（Cuartas-Uribe et al., 2007）について、Dec and Chojnowski（2007）や Roman

ら（2009）が酸ホエイの NF について報告している。しかし、いずれも透過流束

や成分の変化など観察された現象に焦点を当てた研究であり、透過流束変化に

関わる理論的解析は論じられていない。 

今回、牛乳成分の限外ろ過（UF）分画に関する理論的解析（冨田ら, 1983）に

おいて導入した方法、即ちホエイ中の溶質を、膜を透過する成分 Ap（透過溶質: 

ナトリウム（Na）、カリウム（K）、塩素（Cl）などが主体となって構成する溶質）

と膜を透過しない成分 Ar（非透過溶質: たんぱく質、乳糖などが主体となって構

成する溶質）の 2 成分からなるものと仮定し、ホエイの溶質を 2 成分として取

り扱う概念を NF 法に応用した。 

上述の概念に加えて、Kimura and Sourirajan（1967）の考えをベースにした「チ

ーズホエーの逆浸透濃縮の解析」（福渡ら, 1986）において誘導した輸送方程式

並びに濃度分極式を援用し、主として非透過溶質の濃縮として取り扱った。但

し、透過溶質にも阻止率があり、NF 膜を挟んで濃度差を持つことから、これに

よる浸透圧差も考慮した。 

本研究では、比較的膜機能低下の少ない低温度、低操作圧におけるホエイの

回分濃縮実験を行い、透過流束の変化を解析した。透過流束を解析することは、

一定量のホエイを一定面積の膜で処理する際の処理時間の予測が可能となり、

工業的規模での設備設計上の算出基礎として活用することが期待できる。また、

ホエイの様な多成分系高濃度溶液に関して、膜を透過する成分と膜を透過しな

い成分の 2 成分のみからなると仮定する当該解析法は、ホエイ以外の食品溶液

の解析にも応用可能と考える。 
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２．２ NF 脱塩実験 

２．２．１ 材料と方法 

1) 供試ホエイ 

実験に使用した市販のニュージーランド産ホエイ粉末（NZMP Whey 

Powder-Fonterra Co-operative Group Limited）の標準的な組成は、水分 2 %、炭水

化物 76 %、たんぱく質 13 %、脂質 1 %および灰分 8 %（Na、K、Cl の合計が約

4.8 %と半分以上を占める）である。 

この原料ホエイ粉末 5.5 kg を水 85.0 kg に溶解し、秤量したホエイ溶液を供給

タンクに投入して、透過液が排出されない 0.25 MPa の低操作圧力で循環し、装

置内の残留水と均一に混合した。この供試ホエイの初期重量を D1 として D1 =  

0.1 t であった。供試ホエイの固形濃度 Stkは 5.34 %であった。（以下透過液を排

出しない低操作圧力での循環操作を低圧循環と称する。） 

実験に使用した NF 膜は、分画分子量 150～300 ダルトンであり、一価のイオ

ンを透過するとされている（GE Water& Process Technologies, 2006）。ホエイにお

いては、主として Na、K、Cl などが透過するもの（透過溶質）に相当し、たん

ぱく質、乳糖などが透過しないもの（非透過溶質）に相当する。供試ホエイに

は、Na、K および Cl の 3 種のミネラルは、分析値より 7.5 mol 程度存在すると

推定され、炭水化物 76 %を乳糖（C12H22O11）と仮定すると 12.1 mol 程度、同じ

くたんぱく質はホエイたんぱく質の平均分子量を 2 万ダルトンと仮定して 0.03 

mol 程度存在すると推定される。 

 

2) NF 膜 

NF 膜は、NF エレメントとして、スパイラル形式の GE Water& Process 

Technologies 社製の DL3840C-30D（膜面積 7.4 m
2）を用いた。その特性値は Table 

2-1 の通りであった。 

なお本エレメントの長さは、0.9843 m であり、スパイラル膜のリーフ長は、

7.4/0.9843/2 = 3.76 m と計算される。スペーサー幅 0.76 mm からエレメントの空

隙部断面積は、3.76×0.00076 = 0.00286 m
2となり、これに後述する実験時の供給

流量 1.0 m
3
/h（0.000278 m

3
/s）で液を流すと、線速度は 0.000278/0.00286 = 0.097 m/s

と計算される。 
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3) 実験装置 

実験装置のフローを Figure 2-1 に示した。膜エレメントをステンレス製の圧力

容器に装填し、ジャケット付きタンク、高圧ポンプを組み合わせて使用した。

また流量計（FI）、圧力計（PI）、温度計（TI）を Figure 2-1 に示した箇所に設置

し指示値を読み取った。運転圧力は背圧弁を手動で操作することで調節した。 

透過流束の測定は、溢出した透過液を台秤に受け計量した。 

膜モジュール出口流量は、キーエンス株式会社製の電磁式流量計 FD-81 を配

管部に組み込み測定した。供給高圧ポンプは、株式会社イワキの 3 連式プラン

ジャーポンプ RD-2HAL を用いた。供給流量は、透過流束と膜モジュール出口流

量の和とした。操作圧力の測定は、旭計器工業株式会社の隔膜式圧力計 881-LAD

をモジュール出口配管に設置し測定した。温度の測定は、モジュール出口に林

電工製測温抵抗体 Pt-100-B-2-Mを設置してキーエンス株式会社製 TF4-10温度調

節器に表示させて測定し、供給タンクのジャケットに冷却水を供給しながら10 ± 

1℃を維持した。 

 

4) 実験方法 

水透過係数の測定 

実験装置の供給タンクに水を入れ、供給流量 0.5 m
3
/hおよび 1.0 m

3
/hの条件で、

温度 10 ± 1℃、操作圧 0.2、0.4、0.6、0.8 MPa で水の透過流束を測定して求めた。

水のみの透過実験においては、膜を挟む浸透圧は 0 となるため、体積透過流束

を J、水透過係数を Lp、操作圧力を⊿P として、次式が成立するものとした（福

渡ら, 1986）。 

J = Lp⊿P      (2･1) 

この式により、測定した透過流束 J と操作圧力⊿P より水透過係数 Lpが計算

される。 

 

ホエイ濃縮実験と分析用サンプル採取方法 

供試ホエイを、供給流量 1.0 m
3
/h、操作圧 1.2 MPa、温度 10 ± 1℃の条件下で

NF 濃縮開始時は、透過液を供給タンクに戻す全循環方式で操作し、透過流束が

安定した 10 分経過時点で、透過液と保持液を同一時間サンプル採取する方法で、

3.39 kg すなわち供給タンクより 0.30 kg、保持液より 2.79 kg、透過液より 0.30 kg

の 3 種のサンプルを同時に採取した。この後透過液の排出を開始した。透過液
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の排出開始 18.7 分後の透過液重量 25 kg 時点で供給タンク液、保持液、透過液

それぞれ 0.3 kg をサンプルとして採取した。さらに濃縮を継続し、透過液の排

出開始 50 分後の透過液排出総量が 50 kg となった時点で、供給タンク液、保持

液、透過液を採取した。 

 

分析方法 

採取したサンプルは、以下の方法にて水基準溶質 mol 濃度、固形濃度、密度

を分析した。水基準溶質 mol 濃度 C’は、Advanced Instruments Inc.製の凝固点降

下法の原理に基づく浸透圧計 The Advanced OSMOMETER MODEL 3D3 により

求めた浸透圧計の値[mosmol/kg-water]を、そのまま水基準溶質 mol 濃度[mol/t-water]

とした*。この水基準溶質 mol 濃度は、溶媒（純水）重量当たりの mol 濃度であ

る。全固形濃度は CEM Corporation 製 SMART System 5 水分計により重量[%]

で、密度は、平沼産業株式会社製 平沼密度比重測定装置 DS-400 により、大

気圧下の水の密度（Gρ）を Gρ = 0.9997 t/m
3として 10℃で測定した。NF 時の膜

透過関連の演算においては、G = 1 t/m
3

-waterとして取り扱った。本論文では水密

度を G で表記した場合 G = 1 t/m
3

-water を用い、Gρ で表記した場合 Gρ = 0.9997 

t/m
3

-waterを用いた。 

*水基準溶質 mol 濃度についてはダッシュをつけた記号 C’を用いた。溶液基準溶

質 mol 濃度については記号 C を用い、[mol/m
3

-whey]などの単位表記とした。 

 

２．２．２ 実験結果 

供給流量 0.5 m
3
/h 並びに 1.0 m

3
/hで実施したホエイのNF濃縮実験前の 10℃で

の水透過流束の測定値から水透過係数 Lpは、9.25×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）とな

った。また供給流量による影響は無視できる結果であった。カタログの水透過

流束値は、25℃、0.69 MPa で、9.25 m
3
/day であるので、1 MPa、1 m

2に換算し、

水透過係数にすると 20.97×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）となる。15℃の温度差がある

ので、1℃の上昇で水透過係数が 3%上昇すると推定する（福渡ら, 1987）と、10℃

では 13.5×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）となり、本結果はカタログ値の 0.69 倍であっ

た。実験終了、水洗後の水透過係数 Lpは、9.04×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）であり、

実験前と同等の値を示した。本結果より本章の実験条件下において不可逆的な

ファウリングはなかったものと推察した。 
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ホエイの NF 濃縮実験時の透過流束の測定値、分析法で示ししたそれぞれの分

析値を Table 2-2 に示した。透過液を排出しない低圧循環時（カラム①）、NF の

スタートとなる高圧循環時（カラム②）、透過液で 25 kg 排出時点（カラム③）

並びに終了時の 50 kg 排出時点（カラム④）として示した。併せて、透過流束 J

および透過液の累積値の経時変化を Figure 2-2 に示した。 

透過流束 Jは、②の高圧循環時の 3.56×10
-6から④の 50 kg排出時点で、1.26×10

-6
 

m
3
/（m

2・s）にまで減少した。透過流束欄の下に、透過液の N 倍濃縮時の積算

平均固形濃度 SpN-aveを示した。N 倍濃縮時の積算平均固形濃度 SpN-aveとは、透過

液を１つの容器にプールしておき、均一にした後に測定した透過液の固形濃度

である。積算平均固形濃度 SpN-aveと容器にプールした透過液の重量を乗すること

で、各カラム間で透過液に排出された固形分量を求めることが可能となる。カ

ラム③の濃縮途中の透過液 25 kg 排出時点では SpN-ave = 0.33 %であり、カラム④

の最終濃縮時の透過液50 kg全体の固形濃度の測定値はSpN-ave = 0.37 %であった。

透過液中の固形濃度 SpNは 0.31 %から 0.51 %に、透過液中の水基準溶質 mol 濃

度 C’ppNは 65 mol/t-water から 80 mol/t-waterに、透過液の密度 HpNは 1.0016 t/m
3

-perm

から 1.0026 t/m
3

-permに変化した。透過液欄の下にホエイの固形濃度、ホエイ中の

水基準溶質 mol 濃度およびホエイの密度の変化を示した。濃縮に伴い供給タン

ク内ホエイの固形濃度 Stkは 5.43 %から 11.20 %となり、ホエイの水基準溶質 mol

濃度 C’およびホエイの密度 HNも上昇した。 

 

２．３ 理論的解析 

２．３．１ 理論的解析法 

ホエイは多種多様な成分を含むことから、NF 脱塩過程における理論的解析は

困難であった。本研究では、ホエイ中の溶質を、膜を透過する成分 Ap（透過溶

質: Na、K、Cl などが主体となって構成する溶質）と膜を透過しない成分 Ar（非

透過溶質: たんぱく質、乳糖などが主体となって構成する溶質）の 2 成分からな

るものと仮定し、透過流束変化に関する理論解析を試みた。ホエイ中の溶質に

関する概念図を Figure 2-3 に示した。透過溶質は、水と共に、透過率を一定に保

ちながら透過液側に透過し、NF濃縮中に mol 質量などは変化しないものとした。

非透過溶質は、透過液側に透過しないものとし（透過液側の濃度は常に 0）、NF

濃縮中に物質移動係数、mol 質量などは変化しないと仮定した。また、NF 濃縮

中に、透過溶質が非透過溶質に変化する、非透過溶質が透過溶質に変化するこ
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とはないとした。非透過溶質は透過液の透過に伴い膜面において濃度が上昇す

る、すなわち、濃度分極層を形成するものとした。それに対して、透過溶質は

NF 膜を挟んで濃度差を持ち浸透圧差を生じるが、濃度分極層は形成しないもの

と仮定した。この概念図を Figure 2-4（a）と Figure 2-4（b）に示した。膜近傍

における物質の移動を表現するものとして濃度分極式が一般的に用いられる。

濃度分極式は一般的には、次式で表される。 

(Cm – Cp)/(Cb – Cp) = exp(J /k)    (2･2) 

Cm は溶質の膜界面溶液基準濃度、Cp は透過液中の溶質の溶液基準濃度、Cb

は、保持液中の溶質の溶液基準濃度、J は透過流束、k は膜面近傍での物質移動

を表す。また、物質移動係数 k は、次式で定義され、DAB は溶質の拡散係数、l

は、境界層の厚さを表す（鍋谷ら, 1999）。 

k = DAB/l       (2･3) 

非透過溶質に着目し、N 倍濃縮時の非透過溶質のホエイ中溶液基準濃度を CrbN、

膜界面溶液基準濃度を Cr mN、非透過溶質の物質移動係数を krとし、透過液側の

非透過溶質 mol 濃度を 0 とした場合には、濃度分極式を変形した次式を導き出

すことが出来る（福渡ら, 1986）。 

Cr mN/CrbN = exp(J /kr)           (2･4) 

上式を用いて実験結果を基に J、算出された Cr mN、CrbNを用いて krを求めるこ

とが可能となる。以下に本解析法の詳細を述べる。 

 

透過流束 J は、水透過係数を Lp、操作圧力を⊿P、膜を介した浸透圧差を⊿π

として、次式が成立するものとした（福渡ら, 1986）。 

J = Lp (⊿P – ⊿π)     (2･5) 

本論文では、ホエイの NF では水並びに透過溶質が透過すると仮定しており、

J は水透過係数を用いて近似した。 

浸透圧 π の計算においては、ガス定数を R、絶対温度を T、溶液基準溶質濃度

を C とし次式で示す van’t Hoff 式（van’t Hoff, 1887）が用いられることが多い。 

   π = RTC       (2･6) 

しかしながら van’t Hoff 式は、希薄溶液において成立するものとされている。

高濃度食品溶液を扱う本研究では次式に示す Morse and Frazer の式（福渡ら, 

1986; Granik et al., 2002; Lewis, 1908; Morse et al., 1907）を計算に用いた。 

    π = RTGC’      (2･7) 
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ここで、C’ は、凝固点降下法で求めた水基準溶質 mol 濃度（Granik et al., 2002; 

Grattoni et al., 2007; Kremann and Eitel, 1923）であり、水の密度を G とした。 

膜モジュール内保持液側ホエイ（以下モジュール内ホエイとする）の濃縮倍

率の決定法を以下に示した。ここでいう濃縮倍率は、液重量の変化から計算さ

れる。すなわち、濃縮側に存在した初期の供試ホエイの液重量を D1 とし、NF

濃縮されたホエイ溶液の重量がDNとなった時の重量濃縮倍率Nを次式で定義し

た。 

N = D1/DN      (2･8) 

しかし、NF モジュール内に保持されて計量できない透過液部分があり、また

モジュール内ホエイを直接サンプリングできないため重量濃縮倍率 N を以下の

ようにして求めることとした。 

供試ホエイの初期の固形濃度を S1とし、重量濃縮倍率 N の時の透過液の積算

平均固形濃度を SpN-aveとし膜モジュール内ホエイの固形濃度を SNとし、かつモ

ジュール内ホエイが濃縮側の系全体を代表していると考えると物質収支から次

式が成立する。 

D1 S1/100 = (D1/N ) SN /100+(D1 – D1/N ) SpN-ave /100  (2･9) 

ここで D1/N は、濃縮側ホエイの重量であり、D1 – D1/N は、透過液の重量であ

る。 

Figure 2-5 に本物質収支の考え方を示した。 

Eq. (2･9)を D1/100 で除して整理すると重量濃縮倍率 N を次式により得ること

ができる。 

N = (SN – SpN-ave )/(S1 – SpN-ave )    (2･10) 

モジュール内ホエイはサンプリングすることが出来ないため、モジュール内

ホエイの固形濃度、水基準 mol 濃度、密度などの特性値 i は、モジュール入口の

測定値とモジュール出口の測定値の平均値として次式により求める。Eq. (2･11)

で求めたモジュール内ホエイ固形濃度SNをEq. (2･10)に代入して重量濃縮倍率N

を求めた。 

Characteristics of whey (i) = (characteristics of whey inlet to module (iin) 

  + characteristics of whey retentate (iout))/2   (2･11) 

得られた濃縮倍率 N を用いて、以下の式によりホエイ溶液重量 DN、ホエイ溶

液中の固形分重量 BN、ホエイ溶液中の水重量 WN、溶液当たりのホエイ容量 ZN

を求めることが出来る。 
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DN = D1/N      (2･12) 

BN = DN・SN/100      (2･13) 

WN = DN – BN      (2･14) 

ZN = DN/HN       (2･15) 

ここで、HNは、各濃縮倍率におけるホエイの密度である。 

浸透圧差⊿π から膜界面の水基準の非透過溶質濃度 C’r mNおよび膜界面のホエ

イ溶液当たりの非透過溶質濃度 Cr mNの算出を以下の手順で行った。N 倍濃縮時

の浸透圧差⊿π は、透過溶質の浸透圧差⊿πApNと非透過溶質の浸透圧差⊿πArNを

加算した次式で表わされる。 

⊿π =⊿πApN + ⊿πArN     (2･16) 

透過溶質の浸透圧差⊿πApN は、ホエイ溶液中の透過溶質の水基準濃度 C’pN と

透過液中の透過溶質の水基準濃度 C’ppNを求めて計算する。まず最初に、ホエイ

溶液中の透過溶質の水基準濃度 C’pNを求める。 

初期の透過溶質量 Ap1が、NF 濃縮により透過した分減少し、ホエイ溶液中に

残存する透過溶質量が ApN になり、ホエイ溶液中の水重量が、初期の W1 から

WNになるとした時、ホエイ溶液中の透過溶質の水基準濃度 C’pNは、次式で表わ

される。 

C’pN = ApN/WN            (2･17) 

ここで、透過溶質の透過率 E を定義する。水の透過率を 1 とし、透過液中の

透過溶質の水基準濃度を C’ppNとして、透過溶質の透過率 E を設定し、次式で E

を定義した。 

E = C’ppN/C’pN      (2･18) 

N 倍濃縮時ホエイ中に残存する透過溶質量 ApNは、冨田ら（1983）の方法に準

じて水重量が W1から WNまで減少する時の ApNは次式で求められる。 

ApN = Ap1 (WN/W1)
E
     (2･19) 

よって、初期の透過溶質量 Ap1、ホエイ溶液中の初期水重量 W1、N 倍濃縮時

の水重量 WNと透過溶質の透過率 E から透過溶質の水基準濃度 C’pNを求めるこ

とが出来る。 

透過溶質の透過率 E は、以下の手順で決定した。 

透過液の水基準溶質濃度 C’ppNは、透過率 E を用いて Eqs. (2･17)と(2･18)から

次式で表わされる。 

C’ppN = E ApN /WN          (2･20) 
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浸透圧計で測定した透過液の溶質濃度 C’ppNの値とホエイ溶液中の水重量 WN

の値から、冨田ら（1983）の方法により透過溶質の透過率 E を求めることとし

た。Eq. (2･20)に Eq. (2･19)を代入した式に、x 倍濃縮時、y 倍濃縮時の透過液の

水基準溶質 mol 濃度 C’ppx、C’ppy、ホエイ溶液中の水重量 Wx、Wyを入れて式 Eqs. 

(2･21)と(2･22)を作成する。 

C’ppx = E Ap1 (Wx /W1)
E 

/Wx     (2･21) 

C’ppy = E Ap1 (Wy /W1)
E 

/Wy     (2･22) 

Eq. (2･22)を Eq. (2･21)で除した後、両辺の自然対数を取り E について解くと Eq. 

(2･23)となり、Eq. (2･23)を整理すると Eq. (2･24)が得られる。 

E = ln(C’ppy/C’ppx)/ln(Wy /Wx ) + 1     (2･23) 

ln(C’ppy /C’ppx) = (E – 1) ln(Wy /Wx)    (2･24) 

本実験においては、3 点のデータを 2 つずつ組み合わせて得た 3 組の値を、横

軸に ln(Wy/Wx)、縦軸に ln(C’ppy/C’ppx)を取ってグラフにプロットし Eq. (2･24)の傾

き(E – 1)を求めた。Eq. (2･24)の傾きは透過率 E から 1 を引いた値になるので、

Eq.(2･24)の傾きに 1 を足した値が透過率 E の値となる。透過率 E が求まると、

供試ホエイ中の初期透過溶質量 Ap1を Eqs. (2･19)、(2･20)から得られる次式を用

いて求めることが出来る。 

Ap1 = (C’ppNWN /E )/(WN /W1)
E
    (2･25) 

Ap1は、N 倍濃縮時のデータの数だけ計算から求めることが可能である。本実

験においては、データ点が 3 点のため 3 つの Ap1が求められる。その 3 点のデー

タの平均値を Ap1の値として用いることとした。 

供試ホエイの初期全溶質量 A1は、低圧循環ホエイの水当たり溶質 mol 濃度 C’ 

に水重量 WNを乗することで求めることが出来る。 

また、ホエイ中の非透過溶質量 Ar は、非透過溶質は透過液に抜けることがな

いので常に一定である。そのため、供試ホエイの初期全溶質量 A1から、供試ホ

エイ中の初期透過溶質量 Ap1 を引く次式によりホエイ中の非透過溶質量 Ar を求

めることができる。 

Ar = A1 – Ap1      (2･26) 

ホエイ溶液中の透過溶質に由来する浸透圧 πC’pNは、ホエイ溶液中の透過溶質

の水基準濃度 C’pNを Morse and Frazer の式に代入した次式で表される。 

πC’pN = RTGC’pN = RTGApN /WN    (2･27) 

また、透過液中の透過溶質の浸透圧 πC’ppN は、透過液の水基準溶質濃度 C’ppN
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を Morse and Frazer の式に代入した次式で表される。 

πC’ppN = RTGC’ppN = RTGEApN /WN    (2･28) 

従って、膜を介しての透過溶質の浸透圧差⊿πApNは、Eq. (2･27)から、Eq. (2･

28)を差し引いた次式で得られる。 

⊿πApN = RTGC’pN – RTGC’ppN = RTG (1 – E)ApN /WN (2･29) 

次に、非透過溶質の浸透圧差⊿πArNと非透過溶質の膜界面水基準濃度 C’r mN を

算出する。 

測定したホエイ NF 時の透過流束 J から、Eq. (2･5)を変形した次式により、ホ

エイ溶液全体の膜面をはさんだ浸透圧差⊿π を求める。 

⊿π =⊿P – J /Lp      (2･30) 

次に、非透過溶質が形成する浸透圧差⊿πArN は、Eq. (2･16)に示した通りホエ

イ溶液全体の膜面をはさんだ浸透圧差から、Eq. (2･29)に示す透過溶質による浸

透圧差を差し引いた次式で得られる。 

⊿πArN = ⊿π – ⊿πApN = ⊿P – J /Lp – ⊿πApN  (2･31) 

Eq. (2･31)から⊿πArN の値が得られる。仮定より、透過液側の非透過溶質の濃

度は常に 0 であるので、非透過溶質が形成する浸透圧差⊿πArNは、ホエイ溶液中

の膜界面の水基準非透過溶質濃度 C’r mNだけから形成されるため、次式で求めら

れる。 

C’r mN = ⊿πArN /(RTG )     (2･32) 

濃度分極式において、使われる濃度は溶液基準非透過溶質濃度 Cr mNであるた

め、膜界面の水基準非透過溶質濃度 C’r mNを溶液基準非透過溶質濃度 Cr mNに変

換する必要がある。保持液ホエイ側の膜界面の水基準の非透過溶質濃度は C’r mN、

透過溶質濃度は C’pNであり、非透過溶質の mol 容積を vr、透過溶質の mol 容積

を vp、とすると、非透過溶質 Ar、透過溶質 Apのそれぞれの体積は、C’r mN vrおよ

び C’pN vpとなる。従って膜界面の水基準のホエイ容量 zmNは、水の密度を G と

した水の体積とそれぞれの溶質の体積を加算したものとすると、次式で表わさ

れる。 

zmN = 1/G + C’r mN vr+ C’pN vp    (2･33) 

ホエイ 1 m
3当たりの非透過溶質の溶液基準濃度 Cr mNは、C’r mNを水基準のホ

エイ容量 zmNで除した次式で表わされる。 

Cr mN = C’r mN/zmN = C’r mN /(1/G + C’r mN vr + C’pN vp )  (2･34) 
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透過溶質の mol 質量 Mpは、Eq. (2･35)で、透過溶質密度 ρpは、Eq. (2･36)で計

算することした。なお溶質密度計算では 10℃の水の密度として Gρを用い Gρ = 

0.9997 t/m
3

-waterとした。 

Mp = 1・SpN・1000/(100 – SpN)/C’ppN   (2･35) 

ρp = 1000・SpN /100/(1/HpN – (1 – SpN /100)/Gρ)  (2･36) 

Mp と ρp は各濃縮倍率毎に計算することが出来る。Mp と ρp を解析に用いる際

には、解析値の平均値を用いることとした。 

非透過溶質の溶液基準濃度を求める Eq. (2･34)を利用するには、透過溶質の

mol 容積 vp、非透過溶質の mol 容積 vrを求める必要がある。これらはそれぞれ

Eqs. (2･37)、(2･38)で表わされる。 

vp = Mp /ρp      (2･37) 

vr = Mr /ρr       (2･38) 

透過溶質の mol 容積 vpは Eq. (2･37)より求めることができる。Eq. (2･38)より

非透過溶質の mol 体積 vrを求めるのに、非透過溶質の mol 質量 Mrと非透過溶質

密度 ρrを求める必要がある。非透過溶質の mol 質量 Mrは、非透過溶質量 Ar、透

過溶質量 Ap1および初期供試ホエイの全溶質の mol 質量を M1として、固形の総

量は変わらないので Eq. (2･39)が成立し、Eq. (2･40)で求めた。 

(Ar +Ap1) M1 = Ar Mr + Ap1 Mp    (2･39) 

Mr = M1 + ( M1 – Mp) (Ap1/Ar)    (2･40) 

なお、供試ホエイの mol 質量 M1は、低圧循環時の測定値から、次式により求

める。 

M1 = 1・S1・1000/(100 – S1)/C’1    (2･41) 

非透過溶質密度 ρrは、非透過溶質量 Ar、透過溶質量 Ap1および初期供試ホエイ

の全溶質の密度を ρ1として、体積量が変わらないとして Eq. (2･42)が成立し、Eq. 

(2･43)で求めた。 

(Ar Mr +Ap1 Mp )/ ρ1 = Ar Mr /ρr + Ap1 Mp /ρp   (2･42) 

ρr = Ar Mr /((Ar Mr + Ap1 Mp)/ ρ1 – Ap1 Mp /ρp)   (2･43) 

なお、供試ホエイの溶質密度 ρ1 は、ホエイ溶液の密度を Hw1 として次式より

求めた。ここでは水の密度として Gρ = 0.9997 を用いた。 

ρ1 = 1000・S1/100/(1/Hw1 – (1 –S1/100)/Gρ)   (2･44) 

物質移動係数 krは、以下の手順に従い決定した。 
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 N 倍濃縮時のホエイの容量 ZN は、ホエイ溶液中の水重量を WN、非透過溶質

量 Arの mol 容積を vr、透過溶質 Apnの mol 容積を vpとして次式で表わされる。 

ZN = WN/G +Ar vr +ApN vp     (2･45) 

 CrbNは次式により得られる。 

CrbN = Ar/ZN      (2･46) 

Eq. (2･34)で得られた非透過溶質の溶液基準濃度 Cr mNと、Eq. (2･46)に示した非

透過溶質量 Arをホエイの容量 ZNで除した CrbNを用い、濃度分極式 Eq. (2･4)を変

形した次式で krを得ることができる。 

kr = J /ln(Cr mN/CrbN)     (2･47) 

 

２．３．２ 理論的解析結果 

得られた濃縮倍率より、ホエイの重量変化並びにホエイ溶液中の水重量変化

を計算した。結果を Table 2-3 に示した。濃縮倍率は低圧循環時に 1 倍であり、

高圧循環時は、膜を透過した透過液がモジュールの透過液側並びに供給タンク

に戻る透過液配管内の滞留部分を通って全循環しており、Eqs. (2･10)、(2･11)よ

り求めたモジュール内ホエイの重量濃縮倍率は、1.07 倍と計算された。 

Table 2-3 に透過溶質の mol 質量 Mpと溶質密度 ρpの計算結果を示した。 

Figure 2-6 より Eq. (2･24)の傾き(E – 1)は E – 1 = – 0.263 と得られ、透過率は E 

= 0.737 と得られた。一般的に利用される阻止率では、0.263 となり、NF 膜の NaCl

阻止率 40 % 以下の範囲であった。 

透過溶質の透過率 E = 0.737 として各濃縮倍率時点の C’ppNとホエイ溶液中の

水重量 WNから求めた供試ホエイ中の透過溶質量 Ap1の値を Table 2-4 に示した。

供試ホエイの透過溶質量 Ap1 はいずれの濃縮倍率においてもほぼ同じ値を示し、

平均値は、8.18 mol と求められた。得られた透過溶質量は、2.2.1 項で原料ホエ

イの分析値から推定した 7.5 mol より約 9 %高くなった。 

 供試ホエイ中の全溶質 mol 数 A1は、低圧循環ホエイの溶質 mol 濃度 C’ = 221 

mol/t-waterと水重量 WNから A1 = 20.92 mol と求められるので次式よりホエイ中の

非透過溶質量 Arを求めた。 

Ar = A1 – Ap1      (2･26) 

Ar = 20.92 – 8.18 = 12.74 mol と求められた。得られた非透過溶質量は、2.2.1 項

で原料ホエイの分析値から推定した 12.1 mol より約 5 %高くなった。 

これらの解析結果から、供試ホエイの溶質量に占める透過溶質と非透過溶質
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の mol 比は、それぞれ 0.391、0.609 と求められた。 

Table 2-3 に、各濃縮倍率毎の透過溶質の mol 質量 Mpおよび溶質密度 ρpと、そ

れらの平均値を示した。解析結果から得られたホエイの特性値の結果を Table 

2-5 に示した。透過溶質の mol 質量 Mpは、54 g/mol と Na の原子量 23、K の原

子量 39.1、Cl の原子量 35.5 よりやや高い値が得られた。また非透過溶質の mol

質量 Mrは、384 g/mol とたんぱく質なども含むため乳糖の分子量 342.3 よりやや

高い値が得られた。また透過溶質の密度は、2523 kg/m
3（at 10℃）と得られた。

化学便覧（1984）の 1 % KCl 液比重、1 % NaCl 液比重から逆算すると水中の KCl

の密度は 2753 kg/m
3（at 25℃）、NaCl の密度は 3404 kg/m

3（at 25℃）と推算され

（25℃の水密度を 0.997 t/m
3

-waterとした）、ここで得られた透過溶質の密度は、そ

れらより低い値であった。 

実験結果から判明した透過溶質量 Ap1、非透過溶質量 Ar、透過溶質 mol 体積 vp、

非透過溶質 mol 体積 vr、ホエイ溶液中の初期水重量 W1、NF 膜の水透過係数 Lp、

透過溶質の透過率 E と、実験時の条件である操作圧⊿P、操作絶対温度 T、ガス

定数 R 並びに水密度 G を用い「理論的解析法」に示した方法に従い、Table 2-3

に示した水重量 WNを用いて解析を進めた結果を Table 2-6 に示した。本表に提

示した Eqs.を用いて順次演算を進めることにより、非透過溶質の物質移動係数

krは、各濃縮倍率時点のデータから 4.65×10
-6

 m/s、4.20×10
-6

 m/s および 4.80×10
-6

 

m/s と得られ、その平均値は、kr = 4.55×10
-6

 m/s となった。 

 

２．４ 考  察 

２．４．１ 解析値の検証 

1) 濃縮の進行に伴う透過流束の変化について 

 Table 2-6 で示したように非透過溶質の物質移動係数 krは濃縮倍率に関わらず

同様の値を示し、krが一定であるという仮定を満たしていることを確認した。こ

れら解析結果を用いてホエイ溶液中の水重量 WN の減少に伴う透過流束の変化

を計算した。計算に当たり、Cr mNは Eq. (2･4)を変形した Eq. (2･48)により、また

C’r mNは、Eq. (2･34)を変形した Eq. (2･49)により求めた。 

Cr mN = CrbN exp(J/kr)     (2･48) 

C’r mN = (1/G + C’pN vp)/(1/ Cr mN – vr)   (2･49) 

結果の一例を Table 2-7 に示す。これらの式群は、ホエイ溶液中の水重量 WN

が既知とすると未知数が J 一つの方程式となっており、表の計算式通り逐次に
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行い、非線形方程式の解法により透過流束を求めた。なお、実験時の水重量 WN

に対する透過流束 J の実験値と透過液濃度 C’ppNを最下欄に併記した。 

各水重量 WNに対して、Table 2-7 の計算で得られた透過流束 J、並びに透過液

濃度の理論値を水重量 WNが 0.0881 t、0.0653 t、0.0400 t の点の実験値と比較し

た。また、横軸に重量濃縮倍率 N を、縦軸には透過流束 J をとり、当該透過流

束変化の理論値と実験値を Figure 2-7 に図示した。理論値と実験値は良い一致を

示しており、解析結果が検証され、水重量 WNが定まると透過流束が精度良く求

められると考えられる。 

 

2) 透過流束の中の水透過流束と溶質体積透過流束について 

水の重量透過流束を Jwaとし、透過溶質体積透過流束 Jpとすると、透過流束 J

は、Jwa/Gρと Jpの和となる。その時の透過溶質濃度は、C’ppNであるので Jpは Eq. 

(2･50)で表わされる。ここでは、10℃での水密度 Gρ = 0.9997 t/m
3

-waterを用いて計

算を行った。 

Jp = Jwa C’ppN vp = Jwa vp E Ap1(WN /W1 )
E
/WN   (2･50) 

ここで透過流束 J は、Eq. (2･51)であるので、水の透過流束 Jwaは Eq. (2･52)で

表わされる。 

J = Jwa/Gρ + Jp = Jwa / Gρ + Jwa vp E Ap1(WN /W1 )
E
/WN  (2･51) 

Jwa = J/(1/Gρ + vp E Ap1(WN /W1)
E
/WN)   (2･52) 

これらの値について、計算し比較した結果、溶質透過流束 Jp は透過流束 J の

0.13～0.17%とわずかであり、J ≒Jwaとみなすこととした。 

 

２．４．２ 経時変化のシミュレーション 

1) 経時シミュレーションについて 

ホエイ溶液中の水重量 WNと透過流束 J の関係を用いて、ホエイ溶液の固形濃

度 SN、非透過溶質濃度、各種浸透圧などの NF 濃縮に伴う経時変化を検討した。 

まず、水重量 WNの変化に対応する透過流束 J の変化について Table 2-7 に準

じてWNを横軸に取り、縦軸に Jの値をプロットし Figure 2-8に示した。Figure 2-8

より透過流束 J を WNの関数( f 1)とすると、次式で表される。 

J = f 1 (WN) = 2.897×10
-6

 ln(WN)+1.055×10
-5

  (2･53) 
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透過流束 J より得られる透過液量と同じ量の水がホエイから減少するとし、

かつ水の密度を G = 1 t/m
3とした場合、ホエイ溶液中の水重量 WNの変化は NF

濃縮の経過時間を t (time) [s]として、膜面積を U [m
2
]とすると次式で表わされる。 

dWN /dt = – UJ = – U f 1(WN ) = – U (2.897×10
-6

 ln(WN)+1.055×10
-5

)   

(2･54) 

ここで Table 2-1 より U = 7.4 m
2である。Eq. (2･54)を、t (time) = 0 の時、W1 =  

0.0947 t であるのでここから WN = 0.0400 t となるまで（t (time) = 3041 s まで）

数値的に積分することにより、経時変化に伴うホエイ溶液水重量 WNの変化を計

算することができる。（計算結果は、次項 van’t Hoff 式と比較した Figure 2-10 に

示した。）経時的に求めたホエイ溶液の水重量 WN に対応する透過流束を求める

ことで、ホエイの NF 濃縮における透過流束の経時変化を予測することが可能と

なる。 

一方、NF 濃縮に伴うホエイ溶液の固形濃度 SNは、非透過溶質と透過溶質の重

量をホエイ溶液の重量で除した次式で表わされる。 

SN = 100(Ar Mr+ApN Mp)/(1000WN +Ar Mr+ApN Mp)  (2･55) 

結果を Figure 2-9（a）に示した。ホエイ溶液中の水重量 WNが実験時データを

取った WNに到達した所に、Table 2-3 に示したモジュール内ホエイ溶液の固形濃

度のデータ(■)を表示した。 

ホエイ溶液中の水重量 WN並びに透過流束の値から、解析結果の値を利用して、

ホエイ中の非透過溶質濃度 CrbNは Eq. (2･46)で、膜界面の非透過溶質濃度 Cr mN

は Eq. (2･48)で、膜界面の水基準非透過溶質濃度 C’r mNは Eq. (2･49)で求めること

が出来る。結果を Figure 2-9（b）に示した。この Figure 2-9（b）から明らかな

ようにホエイのような高濃度溶液の場合、非透過溶質の膜界面における溶液基

準濃度 Cr mNと水基準濃度 C’r mNには、8～10 %の差が発生する。 

膜の両側に生じる浸透圧差⊿π は、非透過溶質による浸透圧差⊿πArNと透過溶

質の膜を挟んでの浸透圧差⊿πApN を加算したものである。⊿πArN は、Eq. (2･32)

より次式で得られる。 

⊿πArN = RTGC’r mN     (2･56) 

また⊿πApNは、Eqs. (2･19)、(2･29)を利用して得ることが出来る。従って浸透

圧差⊿π は次式で得られる。 

⊿π = RTG (C’r mN + Ap1 (1 – E )(WN /W1)
E
/WN)  (2･57) 

Eqs. (2･29)、(2･56)、(2･57)で求めた各浸透圧のろ過時間に対する変化を Figure 
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2-9（c）に示した。透過溶質由来の NF 膜を挟む浸透圧差は 0.053～0.067 MPa と

計算され、全体の浸透圧差に占める割合は 6.3～6.6 %と小さく、浸透圧差のほと

んどは非透過溶質由来の浸透圧差であると計算された。 

 

2) 浸透圧式に van’t Hoff 式を用いた場合について 

 解析して得られた物質移動係数などをそのまま用いて、Table 2-7 に示した非

透過溶質の膜界面の浸透圧差⊿π を、水基準濃度の C’r mNを溶液基準濃度の Cr mN

に変えて van’t Hoff の Eq. (2･6)を用いて計算した。なお透過溶質の浸透圧は、非

常に小さく van’t Hoff 式と Morse and Frazer 式でほとんど差がないのでそのまま

数値を利用した。ホエイ溶液中の水重量WNと透過流束 Jの関数を求めて、Eq. (2･

54)式同様の微分方程式を得て、WN = 0.0400 t となるまで（t = 2729 s まで）積分

した。その結果得られた水重量 WNの経時変化を Figure 2-10（a）に、透過流束

の経時変化を Figure 2-10（b）に前項提示の計算値と比較して示す。なおそれぞ

れのグラフに解析に用いたデータ(■)点を表示した。 

水重量 WNの減少として経時変化をシミュレーションし、前項の結果と比較し

たところ van’t Hoff 式でのシミュレーションでは、約 10 %NF 時間が短縮される

結果となった。浸透圧差が下がる分、透過流束は上昇する結果となり、水重量

WNが 0.0400 t 時の透過流束は、1.52×10
-6

 m
3
/(m

2・s)と計算され実験値の約 20 %

高い値が得られた。これらの比較結果から明らかなように、高濃度の食品溶液

を扱う場合の浸透圧計算には水基準溶質 mol 濃度を用いる Eq. (2･7)の Morse and 

Frazer の浸透圧式が適切と考えられる。 

 

２．４．３ 解析結果についての考察 

1) 水基準濃度と溶液濃度の換算について 

ホエイの溶質中に非透過溶質量 Ar を設定し、N 倍濃縮時点の膜界面での水基

準非透過溶質濃度 C’r mN を得、非透過溶質の mol 体積 vr、透過溶質についての

mol 体積 vpを求めて、溶液基準 Cr mNを得て濃度分極式に適用し、理論的解析に

至った。 

各溶質の mol 容積を得るための mol 質量 Mr、Mp、溶質密度 ρr、ρpなどは濃度

や NF 膜の分画分子量によっても変化する可能性があるが、本実験においては一

定値として取り扱えたことが本解析法を成立させたと考えられる。 
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2) 透過溶質の濃度分極についての考察 

本論文では、Figure 2-4（b）に示すように、透過溶質については濃度分極を生

じないものとして取り扱った。この妥当性について考察する。 

透過溶質の mol 質量 Mp が 0.054 kg/mol、非透過溶質の mol 質量 Mrが 0.384 

kg/mol と、両者の mol 質量に 7 倍の差が認められたので、透過溶質と非透過溶

質の拡散係数の差を推定した。 

1.42 倍濃縮付近での、膜界面の非透過溶質濃度は 339 mol/m
3

-whey、透過溶質濃

度は 95 mol/t-waterである。非透過溶質の mol 質量が 0.384 kg/mol とショ糖の 0.342 

kg/mol に近いため、ショ糖の拡散係数を基に考察した。 

水溶液中のショ糖は、濃度 100 mol/m
3時の拡散係数は 0.49×10

-9 
m

2
/s（at 25℃）

であり、1000 mol/m
3時で 0.24×10

-9 
m

2
/s（at 25℃）、2000 mol/m

3時で 0.13×10
-9 

m
2
/s

（at 25℃）である（日本化学会編, 1993）。これらの値を用いて濃度 339 mol/m
3

-whey

時のショ糖の拡散係数を、約 0.41×10
-9 

m
2
/s（at 25℃）と推定した。さらに、非

透過溶質とショ糖の mol 質量差を以下の方法で補正した。化学便覧（日本化学

会編, 1984）のショ糖（mol 質量 0.342）と D‐グルコース（mol 質量 0.180）の

拡散係数の違いを分子量量により推定し、次式の関係で表わせるとした。  

   拡散係数 ∝（mol 質量）-0.4
    (2･58)

 

ショ糖のmol質量0.342と非透過溶質のmol質量0.384では、(0.384)
-0.4

/(0.342)
-0.4

 

= 0.95 となるので、この低下比率を考慮して先に求めた濃度 339 mol/m
3

-whey時の

ショ糖の拡散係数 0.41×10
-9 

m
2
/s（at 25℃）に 0.95 を乗じて、非透過溶質の拡散

係数を 0.39×10
-9 

m
2
/s（at 25℃）と算出した。 

透過溶質については NaCl や KCl に類似するとみなして、濃度 100 mol/m
3時の

水溶液中の NaCl は、拡散係数が 1.483×10
-9 

m
2
/s（at 25℃）、KCl は 1.844×10

-9 
m

2
/s 

（at 25℃）である。温度 25℃での比較において、非透過溶質と透過溶質の両者

には拡散係数で 4～5 倍の開きがあったものと推定される。 

次に、透過溶質の物質移動係数を推定した。非透過溶質の拡散係数を DABr と

すると物質移動係数 kr との関係は、濃度分極層の厚みを lr して、次式で表わさ

れるものとする。 

   kr = DABr / lr      (2･59) 

同様に透過溶質の拡散係数DABpと物質移動係数 kpでも同様な式が成立すると

すれば、濃度分極層の厚みを lpとして次式で表わされる。 

   kp = DABp / lp      (2･60) 
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透過溶質の拡散係数 DABpが、非透過溶質の拡散係数 DABrの 4 倍と仮定し、透

過溶質の濃度分極層の厚み lp が、非透過溶質の濃度分極層の厚み lr と等しいと

仮定すると、透過溶質の物質移動係数 kpは、4×4.55×10
-6

 = 18.2×10
-6 

m/s と推定さ

れた。 

1.42 倍濃縮時点の、バルク中の透過溶質濃度 C’pb = 95 mol/t-water、透過液中の

溶質濃度 C’pp = 70 mol/ t-waterの t-water当たりを m
3

-water当たりとみなして、膜界面

の透過溶質濃度C’pmの計算を試みた。体積透過流束 Jは、実験値から J = 2.52×10
-6 

m
3
/(m

2・s)とした。 

(C’pm – C’pp)/(C’pb – C’pp) = exp(J /kp) = 1.149   (2･61) 

Eq. (2･61)より、C’pm = 98.7 mol/m
3

-waterと計算され、バルク中の 95 mol/m
3

-water

より約 4 %高くなった。透過溶質の浸透圧差は、Eq. (2･29)より、0.059 MPa と計

算されている。ここでの C’pm の値を考慮して浸透圧差を計算すると 0.068 MPa

となる。Table 2-6 では、非透過溶質の浸透圧差を 0.869 MPa と計算して全体の浸

透圧差 0.928 MPa を得ている。上記の透過溶質の濃度分極を考慮した場合としな

い場合の浸透圧差 0.009 MPa は、全体の浸透圧差の 1 %程度の小さな差となり、

「透過溶質については、膜表面で濃度分極現象を生じない。」との仮定が適切で

あったことを確認できた。 

 

3) 濃度分極層の厚みについて 

スパイラル膜モジュールの逆浸透の物質移動係数については溶質が食塩など

の場合、膜面線速約 0.1 m/s（600 cm/min）では 6～20×10
-6

 m/s とされている（日

本膜学会編, 1985）。本研究においては非透過溶質の物質移動係数が 4.55×10
-6

 m/s

（膜面線速約 0.1 m/s）と得られた。非透過溶質の mol 質量は、384 g/mol と NaCl

の 58.44 g/mol と比べると大きいため、物質移動係数がやや小さくなる傾向が認

められた。 

この非透過溶質の拡散係数を前項で約 0.39×10
-9 

m
2
/s（at 25℃）と推定した。

化学便覧（日本化学会編, 1984）のショ糖並びにグルコースの 1℃と 25℃の拡散

係数比較から、温度 1℃低下で約 3.3 %低下すると推定される。従って非透過溶

質の拡散係数は、10℃では、0.24×10
-9 

m
2
/s（at 10℃）と推定される。物質移動係

数を 4.55×10
-6

 m/s として、平均 mol 質量 0.384 kg/mol の物質の 10℃での拡散係

数 DABrを 0.24×10
-9 

m
2
/s とした場合、非透過溶質の濃度分極層の厚み lrは、Eq. (2･

59)より lr = （0.24×10
-9 

m
2
/s） /（4.55×10

-6
 m/s）となり、5.3×10

-5 
m 程度と推定
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された。これは膜のスペーサー幅 0.76 mm の両側に濃度分極層があるとして、

流路の約 14 %が濃度分極層として占められていると推定された。 

 

4) 透過溶質密度と水の密度について 

 透過溶質の密度は、Eq. (2･36)を用いて求めている。高圧循環開始安定時の透

過液固形%は、SpN = 0.31、透過液密度 HpN = 1.0016 から求めるが、水の密度 Gρ

を 0.9997 t/m
3

-waterとした時 ρp = 2576 kg/m
3となり、G = 1 とした時 ρp = 2063 kg/m

3

と結果が大きく異なる。そのため他の演算においては、G = 1 を用いたが、透過

溶質密度を求める本演算においては Gρを用いた。 

 

5) NF 濃縮条件における透過流束のシミュレーションについて 

 Table 2-7 において、水重量 WNに対応する透過流束 J を式群を用いて逐次的に

計算できることを示した。一方、逐次的方法ではなく、水重量 WNと透過流束 J

の関係は、Eqs. (2･5)、(2･17)、(2･19)、(2･45)、(2･46)、(2･48)、(2･49)、(2･57)

より、Eq. (2･62)一式で表すことが可能である。 

J = Lp(⊿P – RT((1/G +Ap1vp (WN /W1)
E
/WN ) /((WN /G +Ap1vp(WN /W1)

E 

+ Ar vr ) /( Ar exp(J /kr)) – vr )+Ap1(1 – E )(WN /W1)
E
/WN ))   

(2･62) 

Eq. (2･62)は水重量 WN時の透過流束 J を求める式である。本式は左右両辺に

透過流束 J を含むので、水重量 WN時の透過流束 J は、右辺の J に入れた値と左

辺に計算値として得られる J の値が一致するまで計算する非線形方程式の解法

で得ることができる。水重量 WN と透過流束 J 以外の水透過係数 Lp、操作圧力   

⊿P、ガス定数 R、実験温度 T、水密度 G、初期透過溶質量 Ap1、透過溶質 mol

容積 vp、初期水重量 W1、透過溶質透過率 E、非透過溶質量 Ar、非透過溶質 mol

容積 vr、非透過溶質の物質移動係数 kr は、本章を例に示すとそれぞれ順に

9.25×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）、1.2 MPa、8.3144×10-6
 m

3・MPa/（mol・K）、283 K、

1 t/m
3

-water、8.18 mol、21×10-6
 m

3
/mol、0.0947 t、0.737、12.74 mol、232×10-6

 m
3
/mol、

4.55×10-6
 m/s である。すなわち、膜やホエイの特性値をあらかじめ求めておき、

操作条件等や水重量 WNを決定すると透過流束 J を Eq. (2･62)一式で求めること

が出来る。 

水重量 WN に NF 開始時の水重量 W1 を代入して NF 開始時の透過流束 J      

m
3
/（m

2・s）を求め、水重量の減少量と透過流束 J から得られる透過液重量が同
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じとして、膜面積を U とすると単位時間 t (time)[s]後の水重量 WN は、WN =       

W1 – UJ t となる。これを単位時間 t (time)[s]毎に順次繰り返すことにより、水重

量 WNの経時変化を定める。以上のことより、膜やホエイの特性値をあらかじめ

求めておき、Eq. (2･62)を用いることで、透過流束 J の経時変化を予測すること

が可能となる。 

例えば、処理ホエイ量が 10 倍量になった場合は、初期透過溶質量 Ap1、初期水

重量 W1、非透過溶質量 Arの量を 10 倍にして計算する。膜面積が変化した場合は

U を変化させ、ホエイが他の種類のホエイになった場合には、ホエイの特性値

を求め直すことにより対応できると考えられる。 

 

6) 透過流束がゼロとなる操作圧力について 

透過流束 J = 0 となる操作圧力⊿P は、Eq. (2･62)において、水密度 G を 1 とし

た場合次式となる。 

⊿P = RT (Ar +Ap1 (1 – E )(WN /W1)
E 

) /WN   (2･63) 

今回試験したホエイ溶液中の水重量 WNが、濃縮開始時の WN = W1 の場合 Eq. 

(2･63)は次式となり、透過流束 J がゼロとなる操作圧力⊿P は 0.37 MPa と計算

された。 

⊿P = RT (Ar +Ap1 (1 – E )) /W1    (2･64) 

 

２．５ 結言 

 ホエイの NF 濃縮の透過流束変化を解析するに当たり、ホエイ中の溶質を、

NF 膜を水とともに透過する成分（透過溶質）と NF 膜を透過しない成分（非透

過溶質）に分けられるものとして解析を試みた。 

 市販ホエイ粉末を溶解した還元ホエイ溶液を NF 膜エレメントを装着した NF

装置に通液し、操作温度 10℃、操作圧力 1.2 MPa でホエイ重量比で約 2.2 倍まで

回分濃縮し解析を行った。 

その結果供試ホエイ中の全溶質量 A1は 20.92 mol で、そのうち mol 比 0.391 が

透過溶質量、0.609 が非透過溶質量であり、透過溶質の透過率は、水の透過率を

1 として、0.737 と得られた。 

膜界面に濃度分極層を形成するのは、非透過溶質のみとし、透過溶質は、NF

膜を挟んでの濃度差による浸透圧差はあっても、濃度分極層を形成しないもの

とした。その結果、ホエイのナノろ過濃縮を非透過溶質の逆浸透濃縮と考えて
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解析することができた。浸透圧を求める際には van’t Hoff 式ではなく、Morse and 

Frazer の式を用いたことによりデータと良い一致を示した。 

提示した理論的解析手法は、実験により得たホエイの特性値を用いて、その

特性値などが安定して得られる条件下において、透過流束の変化予測に繋がる

解析方法である。本解析法を用いることで、工場にホエイなどの多成分系高濃

度食品溶液の NF 設備を入れる際に必要な膜面積並びに運転時間の算出基礎と

して活用できるものと考える。  
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Table 2-1  Specification of DL3840C-30D membrane. 

 

  

Feed Spacer 0.76 mm

Water Flux 9.25 m
3
/day

NaCl Rejection <40 %

MgSO4 Rejection 96 %

Membrane active area 7.4 m
2

Maximum operating pressure 4.13 MPa

Maximum operating temperature 50 ℃

Membrane type Composite membrane
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Table 2-2  Measured and analyzed data in nanofiltration concentration of whey. 

①

Symbols Units
Before

concentration

t (time) min  

P N kg  

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s)  

S pN-ave %

S pN %

C’ ppN mol/t-water

H pN t/m
3
-perm

In tank In tank
Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate

S N % 5.34 5.43 5.96 7.21 7.66 11.20 11.57

C’ N mol/t-water 221 221 241 280 296 409 430

H N t/m
3
-whey 1.0222 1.0225 1.0246 1.0299 1.0313 1.0469 1.0482

Data of

whey

65 70 80

1.0016 1.0019 1.0026

0 18.7 50.0

Data of

permeate

0 25 50

3.56 2.52 1.26

0.31 0.33 0.37

0.31 0.35 0.51

② ③ ④

Total circulation at

operating pressure

During

concentration

Last stage of

concentration

Operating conditions: Feed rate: 1.0 m3/h, Operating pressure: ΔP = 1.2 MPa, Temperature: 10 ± 1℃ 

PN: Weight of permeate 
J: Flux 

SpN-ave: Solid concentration in total permeate up to N of concentration factor 

SpN: Solid concentration of permeate 

C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 

HpN: Density of permeate 

SN: Solid concentration of whey 
C’N: Molality of whey 
HN: Density of whey 
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Table 2-3  Calculated results of weight concentration factors, whey weight, whey 

solids, water in whey，whey volume, molar weight of permeable solute and solute 

density of permeable solute. 

① ② ③ ④

Symbols Units Equations
Before

concentration

Total circulation

at operating

pressure

During

concentration

Last stage of

concentration
Average

Concentration

factor
N Eq. (2･10) 1 1.07 1.42 2.22

S N % Eq. (2･11) 5.34 5.70 7.44 11.39

C’ N mol/t-water Eq. (2･11) 221 231 288 420

H N t/m
3
-whey Eq. (2･11) 1.022 1.024 1.031 1.048

D N t Eq. (2･12) 0.1000 0.0934 0.0705 0.0451

B N t Eq. (2･13) 0.0053 0.0053 0.0052 0.0051

W N t Eq. (2･14) 0.0947 0.0881 0.0653 0.0400

Z N m
3
-whey Eq. (2･15) 0.0978 0.0913 0.0684 0.0431

M p kg/mol Eq. (2･35) 0.048 0.050 0.064 0.054

ρ p kg/m
3 Eq. (2･36) 2576 2683 2310 2523

Calculated results of

whey

Calculated results of

permeable solute

Whey retentate in NF

module

 
 
Water density Gρ = 0.9997 [t/m3

-water] 

N: Concentration factor by weight 

SN: Solid concentration of whey 

C’N: Molality of whey 

HN: Density of whey 

DN: Weight of whey 

BN: Solid quantity of whey 

WN: Water quantity of whey 

ZN: Volume of whey 

Mp: Molar mass of permeable solute 

ρp: Density of permeable solute 
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Table 2-4  Analyzed quantities of permeable solute in feed whey. 

1.07 1.42 2.22 Average

8.19 8.15 8.19 8.18

A p1: Permeable solute quantity in whey at start

Concentration

factor N

Permeable solute

A p1

mol
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Table 2-5  Characteristic values of whey solute in feed whey. 

 

 

  

Total solute A 1 = 20.92 M 1 = 0.255 ρ 1 = 1701 v 1 = 150

Permeable solute A p1 = 8.18 M p = 0.054 ρ p = 2523 v p = 21

Non-permeable solute A r = 12.74 M r = 0.384 ρ r = 1652 v r = 232

Molar volume

of solute

×10
-6

 m
3
/mol

In feed whey
Solute quantities Molar mass Solute density

mol kg/mol kg/m
3
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Table 2-6  Analyzed results of mass transfer coefficient of non-permeable solute. 

Symbols Units Equations ② ③ ④

Concentration factor N  1.07 1.42 2.22

⊿π MPa Eq. (2･30) 0.815 0.928 1.064

⊿π ApN MPa Eqs.(2･19), (2･29) 0.054 0.059 0.067

⊿π ArN MPa Eq. (2･31) 0.761 0.869 0.997

C’ r mN
mol/t-water Eq. (2･32) 323 369 424

C’ pN
mol/t-water Eqs. (2･17), (2･19) 88 95 108

C r mN mol/m
3

-whey Eq. (2･34) 300 339 385

Volume of whey Z N m
3

-whey Eqs. (2･19), (2･45) 0.0912 0.0684 0.0430

Calculation of C rbN C rbN mol/m
3

-whey Eq. (2･46) 140 186 296

Mass transfer coefficient k r ×10
-6

 m/s Eq. (2･47) 4.65 4.20 4.80

Average of mass transfer coefficient 4.55

Conversion for C r  mN

Calculation for C’ r  mN

 
⊿π: Osmotic pressure difference by means of both non-permeable and permeable solutes between membrane 

⊿πApN: Osmotic pressure difference by permeable solute  between membrane 
⊿πArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute between membrane 
C’r mN: Molality of non-permeable solute per t-water on the membrane surface 

C’pN: Molality of permeable solute per t-water in whey 
Cr mN: Molarity of non-permeable solute per m3-whey on the membrane surface 
CrbN: Molarity of non-permeable solute per m3-whey 
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Table 2-7  Calculated flux changes by decrease of water quantity in whey. 

Symbols Units Equations ② ③ ④

W N t 0.0881 0.0653 0.0400

A pN mol Eq. (2･19) 7.76 6.22 4.33

Z N m
3
-whey

Eq. (2･45) 0.0912 0.0684 0.0430

C rbN mol/m
3
-whey

Eq. (2･46) 140 186 296

J a ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Input values 3.51 2.66 1.21

C r mN mol/m
3
-whey

Eq. (2･48) 302 334 387

C’ pN mol/t-water Eq. (2･17) 88 95 108

C’ r mN mol/t-water Eq. (2･49) 326 363 426

C’ ppN mol/t-water = EC’ pN from Eq. (2･18) 65 70 80

⊿ π ApN MPa Eq. (2･29) 0.054 0.059 0.067

⊿ π ArN MPa = RTGC’ r mN 0.766 0.854 1.002

⊿ π MPa Eq. (2･16) 0.820 0.913 1.069

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Eq. (2･5) 3.51 2.66 1.21

Goal seek = J a /J 1 1 1

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Data in experiment 3.56 2.52 1.26

C’ ppN mol/t-water Data in experiment 65 70 80
 

WN: Water quantity of whey 

ApN: Permeable solute quantity in whey 
ZN: Volume of whey 
CrbN: Molarity of non-permeable solute per m

3
-whey 

Ja: Input values of flux for Goal seek  
Cr mN: Molarity of non-permeable solute per m

3
-whey on the membrane surface 

C’pN: Molality of permeable solute per t-water in whey 
C’r mN: Molality of non-permeable solute per t-water on the membrane surface 

C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 
⊿πApN: Osmotic pressure difference by permeable solute between membrane 
⊿πArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute between membrane 
⊿π: Osmotic pressure difference by means of both non-permeable and permeable solutes between 
membrane 
J: Flux 
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Fig. 2-1  Flow diagram of the nanofiltration test facility. 

FI: Flow indicator, PI: Pressure indicator, TI: Temperature indicator, PS: Platform scale. 

 

  

Permeate

FI

FI

PI TI

PS

Feed

Whey

(in tank)

Retentate

1.0 m3/h
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Fig. 2-2  Changes of permeate flux (a) and weight of permeate (b) during 

nanofiltration. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, J: Flux, PN: Weight of permeate. 
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Fig. 2-3  Conceptual diagram of nanofltration of actual (a) and hypothetical (b) whey. 

Ar: Non-permeable solute, Ap: Permeable solute. 

  

(a) 

(b) 
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Fig. 2-4  Concentration polarization phenomena of non-permeable solute (a) and 

permeable solute (b). 

Crb: Molarity of non-permeable solute in bulk, Cr m: Molarity of non-permeable solute 

on the membrane surface, Cp: Molarity of permeable solute in whey, Cpp: Molarity of 

permeable solute in permeate, ΔπAr: Osmotic pressure difference by non-permeable 

solute, ΔπAp: Osmotic pressure difference by permeable solute, J: Flux, Lp: Water 

permeability coefficient, ΔP: Operating pressure, kr: Mass transfer coefficient. 
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Fig. 2-5  Material balance of NF separation. 

N: Concentration factor, D1: Weight of whey at start, S1: Solid concentration of whey at 

start, SN: Solid concentration of whey at N, SpN-ave: Solid concentration in cumulativ 

permeate up to N. 

  

D1 × S1

D1/N × SN

(D1 – D1/N) × SpN-ave

Total solid weight 

in whey solution

Total solid weight 

in whey solution

Total solid weight 

in permeate

Before separation After separation
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Fig. 2-6  Analyses of permeability coefficient of permeable solute. 

Wx: Weight of water at x of concentration factor, Wy: Weight of water at y of 

concentration factor, C’ppx: Molality in permeate at x of concentration factor, C’ppy: 

Molality in permeate at y of concentration factor. 
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Fig. 2-7  Comparison of simulated with measured flux. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, N: Concentration factor, J: Flux. 
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Fig. 2-8  Relationship of water quantity (WN) and flux (J). 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, WN: Water quantity in whey, J: Flux at N of concentration factor. 
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Fig. 2-9  Change of solids in whey (a), non-permeable solute concentration in bulk and 

membrane surface in whey (b) and osmotic pressure (c) during nanofiltration.  

①: Before concentration, ②: Total circulation at operating pressure, ③: During 

concentration, ④: Last stage of concentration, Crb: Molarity of non-permeable solute in 

bulk, Cr m: Molarity of non-permeable solute on the membrane surface, C’r m: Molality 

of non-permeable solute on the membrane surface, Δπ: Osmotic pressure difference 

between membrane, ΔπArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute at N, 

ΔπApN: Osmotic pressure difference by permeable solute at N, ΔP: Operating pressure. 

0

2

4

6

8

10

12

0 10 20 30 40 50 60

S
o
li

d
s 

in
 w

h
ey

[%
]

(a)

0

1

2

0 10 20 30 40 50 60

O
sm

o
ti

c 
p
re

ss
u
re

 [
M

P
a]

Time course of nanofiltration [min]

⊿P = 1.2 MPa

⊿π

⊿πArN

⊿πApN

(c)

0

100

200

300

400

500

0 10 20 30 40 50 60

C
rb

,C
rm

an
d
 C

’ r
m

Concentration in whey Crb [mol/m3
-whey]

Membrane surface Crm [mol/m3
-whey]

Membrane surface C’rm [mol/t-water]
(b)

① ② 

③ 

④ 



54 

 

 

Fig. 2-10  Comparison of calculated water quantity (a) and flux (b) changes in case of 

van’t Hoff equation. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, WN: Water quantity in whey at N of concentration factor. 
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第３章 循環ループ式ナノろ過装置によるホエイ回分濃縮時 

透過流束変化に関する理論的解析 

 

３．１ 緒言 

第2章では、供給タンクからホエイ溶液をナノろ過（NF）モジュールに昇圧給

液して透過液を排出しながら保持液を供給タンクに戻すという循環ループを持

たない単純な回分濃縮法によるニュージーランド産ホエイ還元液の脱塩・濃縮

を例に、透過流束変化について理論的解析法を構築した。当該解析法は、ホエ

イ中の溶質を、NF膜を透過する成分Ap（透過溶質：Na、K、Clなどが主体とな

って構成する溶質）とNF膜を透過しない成分Ar（非透過溶質：たんぱく質、乳

糖などが主体となって構成する溶質）の2つの成分からなるものと仮定した解析

法である。その際、透過溶質は、NF膜を挟む濃度差による浸透圧差を生じるが、

濃度分極層を形成しないものとし、非透過溶質は濃度分極層を形成するものと

した。また、本解析においてはファウリングによる透過流束の低下は無いもの

とした。 

工業的膜分離装置においては、大流量の循環ポンプで保持液の一部を膜モジュ

ールに循環するループを作り、その循環ループに処理液を昇圧給液する循環式

の濃縮法が一般的に用いられている。この方法を採用することにより、膜面流

速を高くすることによる非透過溶質の膜面濃度上昇の抑制、ファウリングの発

生抑制、物質移動の効率化が期待され（化学工学会, 1999）、また、消費エネル

ギーの低減が可能となる（柚木, 1999）。更に、工場などに導入される実設備と

しては、ステージ・イン・シリーズ方式と呼ばれる、多段式の装置が用いられ

ることがある。多段式の装置における透過流束の予測をするためにも、ループ

を持つ循環式濃縮法における理論的解析法の構築が重要となる。Figure 3-1に、3

段式の装置のフロー図の例を示した。本章では、循環ループを持たない単純な

回分濃縮法で構築した理論的解析法を発展させ、工業的実用性の高い循環式回

分濃縮法における透過流束変化の予測を目的として、新規な理論的解析を試み

た。 

 また、実製造で起こり得る循環流量および操作圧力などの操作条件の変更が

透過流束の予測にどのような影響を与えるかを検討し、併せてあらかじめ得た

ホエイの特性値などを利用することで、実験を行っていない濃縮実験の透過流

束の予測が可能であるかを検討した。さらに、製造に使用するホエイも需給の
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状況などやチーズの種類や製造工程、製造時期（季節）などにより、一定品質

のホエイを常時入手することは困難な可能性があることから、第 2 章で使用し

たニュージーランド産からフランス産に変更し、原料ホエイの差異による影響

についても検討を行った。 

 

３．２ NF 脱塩実験 

３．２．１ 材料と方法 

1) 供試ホエイ 

実験に使用した市販フランス産ホエイ粉末（EPI SWEET WHEY POWDER 

-LAITA 社製）の標準的な組成は、水分 2 %、炭水化物 77 %、たんぱく質 13 %、

脂質 1 %および灰分 7 %である。なお、第 2 章で使用した市販ニュージーランド

産ホエイ粉末（NZMP Whey Powder-Fonterra Co-operative Group Limited 社製）の

標準的な組成は、水分 2 %、炭水化物 76 %、たんぱく質 13 %、脂質 1 %および

灰分 8 %であった。ミネラル含量の詳細については、後述する。 

フランス産ホエイ粉末 5.5 kg を水 82 kg に溶解し、秤量したホエイ溶液を供給

タンクに投入して、透過液が排出されない 0.25 MPa の低操作圧力で循環し、装

置内の残留水と均一に混合後、液の固形濃度を測定し、装置内の供試ホエイ量

が 0.1 t（100 kg）となるよう加水調製した。 

 

2) NF 膜 

NF 膜は、NF エレントとして、第 2 章と同じスパイラル形式の GE Water & 

Process Technologies 社製の DL3840C-30D（膜面積 7.4 m
2）を用いた。 

 

3) 実験デザイン 

 本章では、循環ループを持つ実験装置（Figure 3-2）、持たない装置（Figure 3-3）

を用い、Table 3-1 に示す操作条件で実験-1、実験-2 および実験-3 を行った。す

なわち、実験-1 と実験-2 では、循環ループを持つ実験装置における操作圧力の

透過流束などに与える影響を、実験-3 では実験-1 との比較により循環ループの

有無による影響を検討した。  

 

4) 実験装置 

NF エレメントをステンレス製の圧力容器に装填し、ジャケット付きタンク、
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昇圧ポンプを組み合わせて使用した。また流量計（FI）、圧力計（PI）、温度計（TI）

を Figures 3-2、3-3 に示した箇所に設置し、指示値を読み取った。運転圧力は背

圧弁を手動で操作することで調節した。 

透過流束は、溢出した透過液を台秤に受け経時的に計量することにより算出

した。背圧弁を通り供給タンクに戻る流量は、キーエンス株式会社製の電磁式

流量計 FD-MH50A を配管部に組み込み測定した。NF モジュール出口の液温度

の測定は、NF モジュール出口に林電工製測温抵抗体 Pt-100-B-2-M を設置してキ

ーエンス株式会社製 TF4-10 温度調節器に表示させて行い、供給タンクのジャケ

ットに冷却水を供給しながら 10 ± 1℃を維持した。供給昇圧ポンプは、株式会社

イワキの 3 連式プランジャーポンプ RD-2HAL を用いた。操作圧力の測定は、旭

計器工業株式会社製の隔膜式圧力計 881-LAD を NF モジュール出口配管に設置

して行った。Figure 3-2 に示す供給流量 F は、透過流束と背圧弁を通り供給タン

クに戻る流量の和とし、NF モジュール入口流量は、横河電機製電磁流量計によ

り測定した。Figure 3-3 に示す供給流量は NF モジュール入口流量 Q と等しく、

横河電機製電磁流量計により測定した。なお実験-1、実験-2 において供給流量を

調整するための透過流束の測定は、キーエンス株式会社製の FD-PO5 電磁流量計

を配管部に組み込み、同社製 FD-V70A に出力される表示値にて行った。循環ポ

ンプは、耐圧 5 MPa の遠心ポンプを用いた。 

 

5) 実験方法 

水透過係数の測定 

実験-1 および実験-2 では、供給タンクに水を入れ、供給流量 1.0 m
3
/h、循環

ループ内 NF モジュール入口流量 2.5 m
3
/h、温度 10 ± 1℃、操作圧力 0.4 および

0.8 MPa で水の透過流束を測定した。実験-3 では、供給タンクに水を入れ、供給

流量 1.0 m
3
/h（NF モジュール入口流量も 1.0 m

3
/h）、温度 10 ± 1℃、操作圧力 0.4

および 0.8 MPa で水の透過流束を測定した。 

なお、それぞれの実験終了後も装置内を水で洗浄・置換した後、同様にして

水の透過流束を測定した。 

 

ホエイ NF 濃縮実験と分析用サンプル採取方法 

加水調製された固形濃度約 5 %の供試ホエイ 0.1 t を、Table 3-1 に示す流量、

操作圧力、温度 10 ± 1℃の条件下で、透過液を供給タンクに戻す全循環方式で
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NF 濃縮を開始した。透過流束が安定した 20 分経過時点で、供給タンクより 0.3 

kg、また供給タンク内のホエイ溶液の組成が変化しないよう、透過液と保持液

については同一時間サンプル採取する方法で、透過液より 0.3 kg 採取する間、

保持液を採取した。このサンプル採取の後、透過液を供給タンクに戻さず、台

秤上の容器に受け秤量を開始した。採取したサンプル 0.3 kg も含めた透過液重

量が 25 kg になった時点で供給タンク液、保持液および透過液それぞれ 0.3 kg を

サンプルとして採取した。さらに濃縮を継続し、透過液サンプルを含めて透過

液排出総量が 50 kg となった時点で、供給タンク液、保持液および透過液を採取

した。 

 

分析方法 

採取したサンプルは、以下の方法にて水基準 mol 濃度、固形濃度、密度、粘

度を分析した。水基準 mol 濃度 C’は、Advanced Instruments Inc.製の凝固点降下

法の原理に基づく浸透圧計 The Advanced OSMOMETER MODEL 3250 にて測定

した値［mosmol/kg-water］を、そのまま水基準 mol 濃度［mol/t-water］とした。こ

の水基準 mol 濃度は、溶媒（純水）重量当たりの mol 濃度である。全固形濃度

は直接乾燥法による重量［%］で、密度は、京都電子工業株式会社製の密度比重

計 DA-650 により、大気圧下の水の密度を Gρ = 0.99970 t/m
3、乾燥空気密度を

0.00125 t/m
3として 10℃で測定した。粘度は、東機産業株式会社製の TVB-10 型

粘度計にて測定した。本稿では水密度を G で表記した場合 G = 1 t/m
3

-waterを用い、

Gρで表記した場合 Gρ = 0.9997 t/m
3

-waterとした。 

尚、水基準 mol 濃度、密度に関しては分析精度を上げるため第 2 章とは異な

る測定装置にて測定を行った。 

 

３．２．２ 実験結果 

実験-1、実験-2 および実験-3 の NF 濃縮実験前の 10 ± 1℃での水透過係数 Lp

の測定結果は、実験-1 では 12.2×10
-6、実験-2 では 11.3×10

-6、実験-3 では 10.6×10
-6

 

m
3
/(m

2・MPa・s)となり、解析においてそれぞれの値を用いた。 

実験終了、水洗後の水透過係数は、実験-1、実験-2 および実験-3 で、それぞ

れ 11.3×10
-6、11.3×10

-6、10.5×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）と実験前と同等の値を示し

た。本結果より本章の実験条件下において不可逆的なファウリングはなかった

ものと推察した。 
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最初の高圧循環開始時に透過液 0.3 kg のサンプルを採取する間、保持液から

採取したサンプル量は、実験-1、実験-2 および実験-3 の順にそれぞれ 1.9 kg、1.5 

kg、2.7 kg であった。 

実験-1、実験-2 および実験-3 について、ホエイの NF 濃縮実験時の透過流束の

測定値、分析法で示したそれぞれの分析値を Table 3-2 に示した。透過液を排出

しない低圧循環時をカラム①、NF のスタートとなる高圧循環時をカラム②、透

過液 25 kg 排出時点をカラム③並びに終了時の透過液 50 kg 排出時点をカラム④

として示した。併せて、実験-1、実験-2 および実験-3 の透過流束 J および透過

液の累積値の経時変化を Figures 3-4 から 3-6 にそれぞれ示した。 

実験-1 においては NF 濃縮により、透過流束 J は 5.97×10
-6 から 2.00×10

-6       

m
3
/（m

2・s）にまで減少した。透過流束欄の下に透過液の N 倍濃縮時の積算平

均固形濃度 SpN-ave を示した。カラム③の濃縮途中の透過液 25 kg 排出時点では

SpN-ave = 0.26 %であり、カラム④の最終濃縮時の透過液 50 kg 全体の固形濃度の

測定値は SpN-ave = 0.28 %であった。透過液中の固形濃度 SpNは 0.33 %から 0.34 %

に、透過液中の水基準溶質 mol 濃度 C’ppNは 60 mol/t-water から 71 mol/t-waterに、透

過液の密度 HpNは 1.0015 t/m
3

-permから 1.0017 t/m
3

-permに変化した。透過液欄の下

にホエイの固形濃度、ホエイ中の水基準溶質 mol 濃度およびホエイの密度の変

化を示した。濃縮に伴いタンク内ホエイ溶液の固形濃度 S は 5.24 %から 10.87 %

となった。 

実験-2 においては NF 濃縮により、透過流束 J は 7.77×10
-6 から 4.17×10

-6       

m
3
/（m

2・s）にまで減少した。透過流束欄の下に、透過液の N 倍濃縮時の積算

平均固形濃度 SpN-aveを示した。カラム③の濃縮途中の透過液 25 kg排出時点では、

SpN-ave = 0.23 %であり、カラム④の最終濃縮時の透過液 50 kg 全体の固形濃度の

測定値は、SpN-ave = 0.25 %であった。透過液中の固形濃度は 0.22 %から 0.28 %に、

透過液中の水基準溶質 mol 濃度 C’ppNは 55 mol/t-water から 67 mol/t-waterに、透過液

の密度 HpNは 1.0012 t/m
3

-permから 1.0015 t/m
3

-permに変化した。透過液欄の下にホ

エイの固形濃度、ホエイ中の水基準溶質 mol 濃度およびホエイの密度の変化を

示した。濃縮に伴いタンク内ホエイ溶液の固形濃度 S は 5.18 %から 10.54 %とな

った。 

実験-3 においては NF 濃縮により、透過流束 J は 4.23×10
-6 から 1.58×10

-6       

m
3
/（m

2・s）にまで減少した。透過流束欄の下に透過液の N 倍濃縮時の積算平

均固形濃度 SpN-ave を示した。カラム③の濃縮途中の透過液 25 kg 排出時点では
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SpN-ave = 0.23 %であり、カラム④の最終濃縮時の透過液 50 kg 全体の固形濃度の

測定値は SpN-ave = 0.25 %であった。透過液中の固形濃度は 0.23 %から 0.28 %に、

透過液中の水基準溶質 mol 濃度 C’ppNは 59 mol/t-water から 69 mol/t-waterに、透過液

の密度 HpNは 1.0012 t/m
3

-permから 1.0017 t/m
3

-permに変化した。透過液欄の下にホ

エイの固形濃度、ホエイ中の水基準溶質 mol 濃度およびホエイの密度の変化を

示した。濃縮に伴いタンク内ホエイ溶液の固形濃度 S は 5.16 %から 10.35 %とな

った。 

実験 1と実験 2の比較より、操作圧力⊿Pが高い方が、透過流束 Jの値は高く、

実験 1 と実験 3 の比較より、操作圧力⊿P が同じ場合には、循環ループの有無、

すなわち循環流量が高い方が、透過流束 J の値が高い結果となった。 

透過液量が 50 kg となるまでに要した時間は、実験-1 では 26.0 分、操作圧力

を 1.2 MPa から 1.7 MPa に上げた実験-2 では 18.4 分、実験-3 では、NF モジュー

ル入口流量を 2.5 m
3
/h から 1.0 m

3
/h に、また操作圧力を 1.2 MPa とした結果、38.1

分と最も長い時間を要した。 

 

３．３ 理論的解析 

３．３．１ 理論的解析法 

第2章にて提示した循環ループを持たない単純な回分濃縮法（Figure 3-3）にお

ける理論的解析法では、NFモジュール入口と出口のホエイをサンプリングする

ことが出来、それらの各種測定値を用いて解析することが可能であった。しか

しながら、循環ループを持つ循環式回分濃縮法（Figure 3-2）においては、NFモ

ジュール入口のホエイを直接サンプリングして測定することが出来ないため、

第2章で提示した解析法をそのまま適用することは出来ない。そのため、NFモジ

ュール入口のホエイ溶液の特性値を以下の方法で算出することにより、透過流

束の理論的解析を試みた。 

NF モジュール入口ホエイの特性値 iinを以下の手順で求めた。ここで i とはホ

エイの任意の因子に関する特性値を表す。本章においては Figure 3-2 に示す通り、

保持液が NF モジュールに循環するループを作り、供試ホエイと循環する保持液

が混合されて NF モジュール入口に供給される。そのため、測定可能な供給ホエ

イ並びに保持液の値をそれぞれ itk、ioutとすると、供給流量を F m
3
/h、NF モジュ

ール入口流量を Q m
3
/h として合流点のマスバランスから、直接サンプリングし

て測定することができない NF モジュール入口の特性値 iinを次式で計算した。 
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iin = (F itk + (Q – F) iout)/Q             (3･1) 

NF モジュール入口のホエイの液密度 Hinは、Eq. (3･2)を用いて求めた。 

Hin = (F Htk + (Q – F) Hout)/Q          (3･2) 

NF モジュール入口ホエイの固形濃度 Sin を以下の手順で求めた。供給ホエイ

の固形濃度を Stk、密度を Htk、循環ループを戻ってくる保持液の固形濃度を Sout、

密度を Houtとして、NF モジュール入口の密度を Hinとすると合流点では次のマ

スバランスが成立する。 

Sin Hin = (F Stk Htk + (Q – F) Sout Hout)/Q      (3･3) 

Eq. (3･3)より、NF モジュール入口の固形濃度 Sinは次式で求められる。 

Sin = (F Stk Htk + (Q – F ) Sout Hout)/( F Htk + (Q – F) Hout)  (3･4) 

NF モジュール入口ホエイの水基準 mol 濃度 C’は、以下の手順で求めた。溶液

の固形濃度を S とすると、水基準 mol 濃度 C’と溶液基準 mol 濃度 C の関係は次

式で表わされる。 

C = H (1 – S /100) C’         (3･5) 

供給ホエイ並びに保持液の溶液基準 mol 濃度をそれぞれ Ctk、Coutとすると、

合流点の溶液基準 mol 濃度 Cinは、マスバランスから次式により求める。 

Cin = (F Ctk +(Q – F) Cout )/Q       (3･6) 

求めた Cinと Eqs. (3･2)、(3･4)で求めた Hinおよび Sinを用い次式で C’inを求め

た。 

C’in = Cin /( Hin (1 – Sin /100))       (3･7) 

上記にて求めた NF モジュール入口ホエイの特性値を用いて、第 2 章の解析法

に準じて以下の解析を行った。 

第 2 章と同様に、供試ホエイ中の溶質量 A を、NF 膜を透過する透過溶質量

Ap と NF 膜を透過しない非透過溶質量 Arに分けられるものと仮定し、輸送方程

式、濃度分極式などから非透過溶質の物質移動係数 krを求めた。NF モジュール

入口のホエイの流量、特性値などを前節に示した手順で求めた以外は、第 2 章

と同じ手順を用いた。 

 

３．３．２ 理論的解析結果 

解析法に従い求めたNFモジュール入口ホエイの特性値をTable 3-3に示した。

また、NF モジュール入口濃度 Cin、供給タンク内濃度 Ctk、保持液出口濃度 Cout

の値も記載した。 
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Table 3-4 に、重量濃縮倍率 N、ホエイ溶液中の水重量 WN、ホエイ容量 ZN、

透過溶質の mol 質量 Mpと溶質密度 ρpなどの計算結果を示した。透過溶質の mol

質量 Mp値の平均値は、実験-1、実験-2 および実験-3 において、それぞれ 0.049 

kg/mol、0.040 kg/mol、0.040 kg/mol であり、透過溶質の主要構成物質であるカリ

ウム（K）、塩素（Cl）、ナトリウム（Na）のそれぞれの mol 質量 0.039 kg/mol、

0.035 kg/mol、0.023 kg/mol と近い値であった。溶質密度 ρpの平均値は、実験-1、

実験-2 および実験-3 において、それぞれ、2395 kg/m
3、3005 kg/m

3、3117 kg/m
3

であり、第 2 章で提示した方法に従い計算した溶液中の KCl、NaCl のそれぞれ

の溶質密度 2753 kg/m
3、3404 kg/m

3（25℃）に近い値であった。 

Table 3-2 で得られた実験-1、実験-2 および実験-3 のカラム②、③、④に示す

重量濃縮倍率時の透過液の水基準 mol 濃度 C’ppN の値とホエイ溶液中の水重量

WNの値から、第 2 章と同様にして透過溶質の透過率 E を求めた（冨田ら, 1983）。 

実験-1、実験-2 および実験-3 の E-1 は、傾きからそれぞれ – 0.243、 – 0.278、 

– 0.215 と得られ、実験-1、実験-2 および実験-3 の透過溶質の透過率 E は、それ

ぞれ 0.757、0.722、0.785 と求められた（Figure 3-7）。 

透過溶質の透過率 E の結果から、供試ホエイ中の初期透過溶質量 Ap1を求め、

各濃縮倍率時点の値の平均値を各実験における初期透過溶質量 Ap1 を Table 3-5

に示した。Ap1値の平均値は、実験-1、実験-2 および実験-3 において、それぞれ

7.11 mol、6.89 mol、7.21 mol となった。 

ホエイの各種特性値を Table 3-6 に示した。ホエイ中の非透過溶質量 Arは、実

験-1、実験-2 および実験-3 において、それぞれ 13.78 mol、13.88 mol、13.93 mol

となった。ホエイ中の全溶質に占める非透過溶質の比率 Ar/A1は、実験操作条件

によらず約 0.66～0.67 とほぼ一定値を示した。 

実験結果から判明した透過溶質量 Ap1、非透過溶質量 Ar、透過溶質 mol 体積 vp、

非透過溶質 mol 体積 vr、ホエイ溶液中の初期水重量 W1、NF 膜の水透過係数 Lp、

透過溶質の透過率 E と、実験時の条件である操作圧力⊿P、操作絶対温度 T、ガ

ス定数 R 並びに水密度 G を用い第 2 章と同じ解析法を用いて、Table 3-4 に示し

た水重量 WNを用いて解析を進めた結果を Table 3-7 に示した。例えば、実験-1

では操作圧力⊿P = 1.2 MPa に対して透過溶質の浸透圧差⊿πApNは 0.044～0.053 

MPa、非透過溶質では⊿πArNは 0.666～0.983 MPa と推算された。非透過溶質の

物質移動係数 krは各実験毎にいずれの時点においてもほぼ一定値を示したため、

解析結果を用いてホエイ溶液中の水重量 WN の減少に伴う透過流束の変化を計
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算した。それぞれの実験における非透過溶質の物質移動係数 kr の平均値は、実

験-1、実験-2 および実験-3 でそれぞれ 12.26×10
-6

 m/s、10.19×10
-6

 m/s および

5.83×10
-6

 m/s と算出された。 

 

３．４ 考察 

３．４．１ 循環ループ導入の意義について 

 第 2 章において、循環ループを待たない単純な回分濃縮法にて、ホエイの全

溶質を NF 膜を透過する透過溶質（Na、K、Cl など）と透過しない非透過溶質（た

んぱく質、乳糖など）に分けることにより透過流束変化を予測できる理論的解

析法を提示した。実製造設備では、大流量の循環ポンプにより保持液の一部を

循環ループを通して膜モジュールに給液する循環式回分濃縮法が広く用いられ

ているが、これは、非透過溶質の膜面濃度上昇の抑制、ファウリングの発生抑

制、物質移動の効率化、および消費エネルギーの削減を目的としている。 

ポンプの理論的所要動力[W]は、モジュールに入る流量[m
3
/s]と圧力[kg/(m・s

2
)]

から次のように求められる。 

ポンプの理論的所要動力[W] = モジュール入口流量[m
3
/s]・圧力[kg/(m・s

2
)]

      （Zeman and Zydney, 1996) 

循環ループがある場合の系全体の圧力は昇圧ポンプで賄われ（柚木, 1999）、

また、本実験系では圧力損失が昇圧ポンプで上昇させる圧力に比べて十分小さ

いと考えられるため、圧力＝ポンプが上昇させる圧力とみなすことができる。

これらのことから、例えば実験-1 の供給昇圧ポンプの流量 1.0 m
3
/h、循環ポンプ

の流量 2.5 m
3
/h で膜モジュールに給液するのに必要な所要動力は、供給昇圧ポン

プのみで流量 2.5 m
3
/h とする場合の 1/2.5×100 = 40 %となり、循環ループの設置

により消費エネルギーを削減できると試算される。 

本章では、このように工業的実用性の高い循環式回分濃縮法においても透過

流束を予測できる理論的解析法の構築を試みた。 

 

３．４．２ ホエイの特性値について 

 本章では、循環ループの有無、操作圧力並びに NF モジュール入口流量条件を

変えた 3 条件で実験・解析を行った。いずれの条件においても物質移動係数は、

濃縮中一定値を示した。また、全溶質中の透過溶質、非透過溶質の比率はほぼ

同値となり、かつ膜界面浸透圧の 94～96 %を占める非透過溶質の mol 体積も
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218×10
-6

 m
3
/mol とほぼ一定の値を示し、操作条件が変化しても本解析法で求め

られるホエイの特性値は変化しないことが判明した。 

 

３．４．３ 各実験における透過流束の理論値について 

Tables 3-6、3-7 で得られた解析結果を用いて各重量濃縮倍率 N 倍時の透過流束

J を、第 2 章の方法に従いシミュレーション計算した。すなわち、下記 Eq. (3･8)

により、ホエイ溶液中の水重量 WN時の重量濃縮倍率 N を初期ホエイ重量 D1を

用いて算出するとともに、透過流束 J を非線形方程式の解法により求めた。 

N = D1/(WN + Ap1 (WN/W1)
E
/1000 + Mr Ar/1000)  (3･8) 

理論値を Table 3-8、Figure 3-8 に示した。Table 3-8 には、各実験の各データ点

毎に計算された水重量 WN、透過流束 J などを示した。Figure 3-8 では、横軸に

重量濃縮倍率 N を、縦軸には透過流束 J をとり、実験値、本章で新たに提示し

た循環ループを考慮した解析法によるシミュレーションの結果、並びに供給タ

ンク内ホエイがNFモジュール入口に供給流量 2.5 m
3
/hで直接入ると仮定して計

算した循環ループを考慮しないシミュレーションの結果を示した。 

実験-3 は循環ループを持たない実験系であるため、第 2 章の方法によるシミ

ュレーションを実施し、実験値と良く一致することを確認した。実験-1（Figure 

3-8（a））では、本報告の理論値と第 2 章の方法による理論値のいずれも実験値

と良く一致していたが、実験-2（Figure 3-8（b））では、本報告によるシミュレ

ーションの方が実験値により近い結果となった。循環ループを考慮しない方法

では、NF モジュール入口ホエイの特性値を供給タンク内ホエイの値で代用しな

ければならない。しかし、実験-2 では実験-1 より高い操作圧力により、透過流

束が増加し、その結果として保持液の固形濃度が上昇した。そのため NF モジュ

ール入口ホエイと供給タンク内ホエイの固形濃度の差が大きくなり、第 2 章の

方法では実験値との乖離が大きくなったと考えられた。 

以上より、循環ループを持つ装置にて透過流束をシミュレーションする場合、

循環ループの影響を考慮した本章で提示する解析法がより適していると考えら

れる。 

 

３．４．４ 透過流束シミュレーション解析の汎用性について 

前項に示した通り、各実験条件における理論値と実験値は良く一致した。一

方、運転条件（操作圧力、循環流量など）を変化させた場合においても、透過



65 

 

流束の変化が予測可能であれば、個々の運転条件で実験を行うことなく、設備

の設計が可能となる。本解析法がそのような用途に応用可能か、膜とホエイの

特性値に関して、3 実験より得られた平均値などを用いてシミュレーションを実

施し、実験値との比較を試みた。 

シミュレーションの手順は前項に準じて実施した。供試ホエイの初期値は、

実験-1、実験-2 および実験-3 の順に固形量は、5.31、5.28、5.29 kg、供試ホエイ

重量は、0.0998、0.0997、0.1032 t、全溶質量は、各供試ホエイの固形量を全溶質

の mol 質量 M1の平均値で除して 20.99、20.87、20.91 mol と算出された。膜や

ホエイの特性値は、3 実験の平均値を用いそれぞれ、NF 膜の水透過係数 Lp を

11.4×10
-6

 m
3
/(m

2・MPa・s)、全溶質の mol 質量 M1を 0.253 kg/mol、全溶質の透過

溶質比率を 0.338、透過溶質の透過率 E を 0.755、透過溶質の mol 質量 Mpを 0.043 

kg/mol、密度 ρpを 2839 kg/m
3、mol 体積 vpを 15.2×10

-6
 m

3
/mol、非透過溶質の mol

質量 Mrを 0.360 kg/mol、密度 ρrを 1649 kg/m
3、mol 体積 vrを 218×10

-6
 m

3
/mol と

した。非透過溶質の物質移動係数 krについては、モジュール入口の流量を Q m
3
/h

として、各実験から得られた krとQを用いて流速変化法を適用し（中尾ら, 1982）、

Q と krの関係は kr = 5.83×10
-6×Q 

0.71
 m/s として求めた。 

3 回の実験から求めたホエイ特性値の平均値を用いて得た透過流束のシミュ

レーション値を横軸に、縦軸に実験値を取り Figure 3-9 にその結果を示した。実

験-1 と実験-2 の透過流束値が高い条件において、近似直線からの若干のズレが

見られ、これは、上記の流速変化法を適用して求めた非透過溶質の物質移動係

数 krと Table 3-7 に示した個々のデータ点における krとの差に由来する。しかし

ながら、透過流束値のズレ幅も最大で 17.7 %であり、計算された回帰式は y = 

0.976x、相関係数 R
2は 0.965 であることから、操作条件の広い範囲での透過流束

の実用的予測には十分と考えられる。あらかじめホエイや膜の特性値および循

環流量 Q と非透過溶質の物質移動係数 krの関係などを得ておけば、非透過溶質

の物質移動係数 kr が経時的に変化しないという条件下において、透過流束の変

化予測が可能であると考えられる。本解析法を用いることで、少ない実験回数

で最適な運転条件を見出せる可能性が示唆された。Table 3-9 に膜の特性値、実

験操作条件、あらかじめ予備実験で得ておくべきホエイおよび供試ホエイ液の

必要な初期値などを示した。使用したホエイが異なる第 2 章の理論値と実験値

も参考値として Figure 3-9 にプロットした所、上記回帰式と高い相関を示してお

り、ホエイが違った場合においても、解析結果から得られた理論値と実験値の
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関係が同様であることを確認した。 

 

３．４．５ ホエイの違いについて 

第 2 章で使用したホエイと、原産国、製造方法が異なるホエイを用いて実験・

解析を行った。第 2 章で用いたニュージーランド産ホエイと本章で用いたフラ

ンス産ホエイの成分組成を Table 3-10 に示す。Cl は電位差滴定法により、それ

以外のミネラルは ICP-MS により測定した。たんぱく質、脂質、炭水化物、灰分、

水分の含量は概ね同等であったが、主な透過溶質である Na、K、Cl の総量は異

なり、ニュージーランド産ホエイの値はフランス産ホエイの 111 %であった。し

かしながら、同一条件において透過流束の実験値と理論的解析により求められ

る理論値の比は、ニュージーランド産で 0.95～1.04、フランス産で 0.97～0.98 と

なり、どちらのホエイを用いた場合でも透過流束の理論値は実験値とよく一致

した。脱塩に用いるホエイは、需給状況などにより一定品質のホエイを常時利

用できるとは限らない。本理論的解析法は、ニュージーランド産ホエイ、フラ

ンス産ホエイの両方で成立したことから、成分組成が一定でない原料を使用せ

ざるを得ない脱塩ホエイの実製造においても適応可能な汎用性の高い方法であ

ることが示された。 

 

３．４．６ 膜表面における物質移動過程について 

本章では、NF 濃縮に関する理論的解析に関し、モデル溶液ではなく高濃度食

品溶液であるホエイを用い、工業規模での脱塩・濃縮に用いられる循環式回分

濃縮法での検討を行った。このような実製造に近い条件での物質移動過程に関

する報告は少なく、膜表面における「非透過溶質の濃度分極層の厚み」、「物質

移動係数の変化」、「シャーウッド数」について、以下考察を行った。 

まず、実験-1、実験-2 および実験-3 の濃度分極層の厚み lrについて検討を行な

い、検討結果を Table 3-11 に示した。その際、各実験で濃縮倍率が 1.4～1.5 倍と

なるカラム③の物質移動係数 kr を用いて推定した。非透過溶質の溶液基準膜面

濃度 Cr mNは実験値から計算した Table 3-7 の値を用いた。非透過溶質の拡散係数

DABr を第 2 章の方法に従い以下の手順で求めた。実験より求めた非透過溶質の

mol 質量 360 に近い、mol 質量 342 であるショ糖の拡散係数の値を Cr mNで濃度

補正した後、非透過溶質とショ糖の mol 質量比を利用し補正した。また、化学

便覧（日本化学会編, 1984）のショ糖並びにグルコースの 1℃と 25℃の拡散係数
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の差から、25℃の値を実験時の温度 10℃に換算した値を非透過溶質の拡散係数

とした。 

ここで濃度分極層の厚み lrは、非透過溶質の拡散係数 DABrと物質移動係数 kr

から、次式で表わされるものとする。    

lr = DABr /kr      (3･9) 

 各実験で得られた非透過溶質の物質移動係数 krを用い、Eq. (3･9)に代入して、

それぞれの実験での濃度分極層の厚みを求めた。 

NF モジュール入口流量が 2.5 m
3
/h の実験-1、実験-2 では、それぞれ約 21、23 

µm、NF モジュール入口流量が 1.0 m
3
/h の実験-3 では約 42 µm と推定された。

また、実験-1、実験-2 および実験-3 の 1.4～1.5 倍濃縮時の濃度分極層内の非透

過溶質の濃度 CrbNから膜面濃度 Cr mNまでの変化を以下の方法により計算し、濃

度分極層の厚みを横軸にして、模式的に Figure 3-10 に示した。この濃度変化は、

Table 3-11に示した非透過溶質の拡散係数DABrを用いて濃度分極層の厚み lrの変

化に伴う物質移動係数 krの変化を Eq. (3･9)により求め、この krと Table 3-8 に示

した透過流束 J および CrbNを Eq. (2･48)に代入して求めた。循環流量の大きい実

験-1、実験-2 では濃度分極層が薄く、循環流量の小さい実験-3 では濃度分極層

が厚くなっており、これは膜面の液流速の違いを反映した結果であると考えら

れる。膜界面の濃度差は実験-1、実験-3 と比べ実験-2 で大きくなっており、こ

れは透過流束の違いによるものと考えられる。 

次に、NF モジュール入口流量の変化による物質移動係数の変化について検討

した。実験-1 と実験-3 は同じ操作圧力で実験しており、相違点は NF モジュー

ル入口流量 2.5 m
3
/h と 1.0 m

3
/h である。物質移動係数は、入口流量 2.5 倍で、2.1

倍になっており、この 2 点のみに流速変化法を適用すると、物質移動係数 kr ∝

Q 
0.8とNFモジュール入口流量の0.8乗に比例して上昇した。しかし実験-2では、

操作圧力を 1.2 MPa から 1.7 MPa に変えたことで物質移動係数が 10.19×10
-6と

実験-1 に比較して 17 %低い結果となった。これは、実験-2 では、透過流束が大

きくなり濃度分極による膜界面濃度が上昇すること並びに NF モジュール出口

流量が、実験-1 より小さくなるため実質膜面線速が低下するなどの影響が考え

られた。 

膜モジュールのシャーウッド数 Sh についても検討を行った。無次元数である

シャーウッド数 Sh は、物質移動係数 kr、非透過溶質の拡散係数 DABrと流路の代
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表長さ d により、次式で表される。代表長さは供給液流路の相当直径をとる。

これはスリット状の平行平板流路では流路高さ 0.76 mm の 2 倍である。 

Sh = d kr /DABr         (3･10) 

また、シャーウッド数 Sh はレイノルズ数 Re とシュミット数 Sc と Sh =        

a Re
0.875

 Sc
0.25の相関式を示すことが知られており（Taniguchi, 2002）、Re、Sc を

用いて、Sh を求め、その値を Eq. (3･10)に代入することで、krを求めることがで

きる。 

ホエイのような多成分からなる物質を用いたこのような次元解析の報告例は

少なく、今回検討を試みた。Table 3-11 の値を、Eq. (3･10)に代入して、実験-1、

実験-2 および実験-3 のシャーウッド数を求めた所、それぞれ 74、67、36 となっ

た。1.4～1.5 倍濃縮ホエイの粘度η = 0.0016 Pa・s と密度ρ = 1032 kg/m
3並びに

膜面線速 u、非透過溶質の拡散係数などからそれぞれの実験の Re
0.875

 Sc
0.25を横

軸にとり、得られた Shを縦軸にとってプロットした結果をFigure 3-11に示した。

直線の係数は 0.066 となり、一般に示されている Deissler の式 Sh =          

0.023 Re
0.875

 Sc
0.25の係数 0.023（Nakao et al., 1979）の約 3 倍であった。Deissler

の式では、管状膜や単純な薄層流路モジュールでの乱流を想定している（木村

ら, 1993）。一般にスパイラル型膜エレメントでは、処理液をネットに衝突し乱

流を発生させ膜面の濃度分極を抑制することを目的としてネット状の流路材が

用いられている（川崎, 2008）。今回の試験で得られた係数が Deissler の式の係数

より大きくなった理由として、本試験に用いた NF エレメントに使われているネ

ット状の流路材による複雑な流路構造に起因することが考えられる（なお、ネ

ットのメッシュ構造などの詳細はメーカー非開示）。同じように、ネット状の流

路材が使用されている東レの逆浸透（RO）膜モジュール SU-820 および

SU-820BCM での係数（それぞれ Sh = 0.080 Re
0.875

 Sc
0.25、Sh = 0.087 Re

0.875
 Sc

0.25）

と本実験で得られた係数 0.066 は近い値であった（Taniguchi et al., 2001）。NF 膜

でも RO 膜と近い係数が得られたことから、NF 濃縮過程における物質移動は RO

濃縮過程と同様に扱える可能性が示唆された。 

なお、本次元解析は限られた条件、実験結果を基に行った検討であり、今後

データの積み重ねが必要である。 

 

３．５ 結言 

循環ループを持たない単純な回分濃縮法において成立した、NFにおける透過
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流束の理論的解析法を発展させ、循環ループを持つ循環式回分濃縮法において

も成り立つ新規な解析法について構築を試みた。 

循環ループを持たない単純な系においては、NFモジュール入口のホエイをサ

ンプリングし特性値を得ることが可能である。しかしながら、循環ループを持

つ循環式回分濃縮法では、NFモジュール入口のホエイを直接サンプリングする

ことが出来ないため、NFモジュールに入るホエイ溶液の固形濃度などの特性値

を、保持液および供給タンク液の各種実験値、流量、マスバランスなどを基に

計算する新たな方法を導入した。解析に当たり、供試ホエイ中の溶質を、NF膜

を透過する透過溶質とNF膜を透過しない非透過溶質に分けられるものと仮定し、

透過液固形濃度、浸透圧などの実験値を用い、3種の運転条件において輸送方程

式、濃度分極式にて理論的解析を行った。 

その結果、運転条件に関わらず、ホエイ特性値は一定値を示し、解析により

得られる透過流束の理論値と実験における実験値がよく一致した。循環ループ

を持つ循環式回分濃縮法においても透過流束に関する理論的解析法を構築する

ことができた。NF モジュール入口のホエイをサンプリングすることなく透過流

束を予測できる本法は、Figure 3-1 に示したような多段式の装置の透過流束予測

に必須の方法である。3 つの実験から得られたホエイの特性値の平均値を用いた

場合においても、透過流束の理論値と実験値は良く一致したことから、あらか

じめ予備実験でホエイの特性値などを得ておけば、同一ホエイを用いた、一定

条件下においては透過流束の変化を予測出来る可能性を確認することができた。

また、脱塩ホエイの実製造において需給などの状況により変更する可能性があ

る原料ホエイの種類に関わらず、本解析法は有効であった。 

実製造設備に近い循環式回分濃縮モデルで成立し、ホエイの種類の変化にも

対応する本解析法は、NF 設備を設計する際や運転条件を変更する際に必要な膜

面積、運転時間および最適な運転条件の設定に寄与するものと考える。 

  



70 

 

Table 3-1  Experimental process conditions on input flow rates and pressures. 

Feed flow

rate

Input flow rate to

inlet of NF module

Operating

pressure

Flow

diagram

Experiment

No. m
3
/h m

3
/h MPa

Circulation

loop

1 1.0 2.5 1.2 Existence

2 1.0 2.5 1.7 Existence

3 1.0 1.0 1.2 Non-existence
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Table 3-2  Measured values of NF concentration. 

⊿P: Operating pressure, F: Feed rate, Q: Recirculation flow rate to inlet of NF module, Temperature: 10 ± 1℃ 

PN: Weight of permeate 

J: Flux 

SpN-ave: Solid concentration in total permeate up to N of concentration factor 

SpN: Solid concentration of permeate 

C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 

HpN: Density of permeate 
SN: Solid concentration of whey 
C’N: Molality of whey 
HN: Density of whey  

①

Symbols Units
Before

concentration

t  (time) min  

P N
kg  

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s)  

S pN-ave %

S pN %

C’ ppN mol/t-water

H pN t/m
3

-perm

In tank In tank
Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate

S N % 5.32 5.24 6.20 7.10 7.87 10.87 11.55

C’N mol/t-water 221 218 251 282 310 416 443

H N t/m
3

-whey 1.0218 1.0216 1.0255 1.0293 1.0325 1.0453 1.0482

t  (time) min  

P N kg  

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s)  

S pN-ave %

S pN %

C’ ppN mol/t-water

H pN t/m
3

-perm

In tank In tank
Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate

S N % 5.29 5.18 6.46 7.02 8.02 10.54 11.80

C’N mol/t-water 220 216 259 278 318 408 454

H N t/m
3

-whey 1.0218 1.0212 1.0267 1.0290 1.0332 1.0439 1.0493

t  (time) min  

P N
kg  

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s)  

S pN-ave %

S pN %

C’ ppN mol/t-water

H pN t/m
3

-perm

In tank In tank
Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate

S N % 5.13 5.16 5.78 6.83 7.34 10.35 10.74

C’N mol/t-water 216 216 235 271 291 399 410

H N t/m
3

-whey 1.0210 1.0212 1.0238 1.0281 1.0303 1.0430 1.0446

    Ex-3

 ⊿P = 1.2 MPa

     F =  1.0  m
3
/h

    Q =  1.0  m
3
/h

0 15.2 38.1

Data of

permeate

0 25 50

4.23 3.20 1.58

0.23

0.23 0.25 0.28

59

0.23 0.25

Data of

whey

55 60 67

1.0012 1.0013 1.0015

1.0012 1.0014 1.0017

Data of

whey

62 69

Data of

whey

   Ex-2

 ⊿P = 1.7 MPa

     F =  1.0  m
3
/h

    Q =  2.5  m
3
/h

0 7.9 18.4

Data of

permeate

0 25 50

7.77

   Ex-1

 ⊿P = 1.2 MPa

     F =  1.0  m
3
/h

    Q =  2.5  m
3
/h

0 10.1

6.55 4.17

0.22

71

1.0015 1.0013 1.0017

0.22 0.23 0.28

0.23 0.25

26.0

Data of

permeate

0 25 50

5.97 4.86 2.00

0.33 0.26 0.28

0.33 0.27 0.34

60 61

② ③ ④

Total circulation at

operating pressure
During concentration Last stage of concentration
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Table 3-3  Calculated results of whey at inlet of NF module. 

 

⊿P: Operating pressure, F: Feed rate, Q: Recirculation flow rate to inlet of NF module, Temperature: 10 ± 1℃ 

Sin: Solid concentration whey of NF module inlet 
C’in: Solute molality of whey of NF module inlet 
Hin: Density of whey of NF module inlet 
Cin: Solute molarity of whey of NF module inlet 
Ctk: Solute molarity of whey in feed tank 
Cout: Solute molarity of whey of NF module outlet (retentate) 

 

  

② ③ ④
Total circulation at operating

pressure
During concentration Last stage of concentration

Symbols Units Equations Inlet of NF module Inlet of NF module Inlet of NF module

S in % Eq. (3･4) 5.82 7.56 11.28

C’ in mol/t-water Eq. (3･7) 238 299 432

H in t/m
3
-whey

Eq. (3･2) 1.024 1.031 1.047

C in mol/m
3
-whey

Eq. (3･6) 229 285 401

C tk mol/m
3
-whey

Eq. (3･5) 211 270 388

C out mol/m
3
-whey

Eq. (3･5) 241 295 411

S in % Eq. (3･4) 5.95 7.62 11.30

C’ in mol/t-water Eq. (3･7) 242 302 436

H in t/m
3
-whey

Eq. (3･2) 1.024 1.032 1.047

C in mol/m
3
-whey

Eq. (3･6) 233 288 405

C tk mol/m
3
-whey

Eq. (3･5) 209 266 381

C out mol/m
3
-whey

Eq. (3･5) 249 302 420

   Ex-1
 ⊿P = 1.2 MPa

     F = 1.0 m
3
/h

    Q =  2.5 m
3
/h

   Ex-2
 ⊿P = 1.7 MPa

     F = 1.0 m
3
/h

    Q =  2.5 m
3
/h
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Table 3-4  Calculated results of whey in NF module and permeable solute. 

① ② ③ ④

Items Symbols Units Equations
Before concentra-

tion

Total

circulation at

operating

pressure

During

concentra-

tion

Last stage of

concentra-

tion

Average

Concentration

factor
N Eq. (2･10) 1 1.14 1.47 2.21

S N
% Eq. (2･11) 5.32 6.01 7.72 11.41

C’N
mol/t-water Eq. (2･11) 221 244 304 438

H N t/m
3
-whey Eq. (2･11) 1.022 1.025 1.032 1.048

D N t Eq. (2･12) 0.0998 0.0877 0.0677 0.0452

B N t Eq. (2･13) 0.0053 0.0053 0.0052 0.0052

W N t Eq. (2･14) 0.0945 0.0824 0.0625 0.0400

Z N m
3
-whey Eq. (2･15) 0.0977 0.0856 0.0656 0.0431

M p kg/mol Eq. (2･35) 0.055 0.044 0.048 0.049

ρ p kg/m
3 Eq. (2･36) 2255 2472 2457 2395

Concentration

factor
N Eq. (2･10) 1 1.18 1.50 2.24

S N
% Eq. (2･11) 5.29 6.20 7.82 11.55

C’N
mol/t-water Eq. (2･11) 220 250 310 445

H N t/m
3
-whey Eq. (2･11) 1.022 1.026 1.032 1.048

D N t Eq. (2･12) 0.0997 0.0845 0.0665 0.0445

B N t Eq. (2･13) 0.0053 0.0052 0.0052 0.0051

W N t Eq. (2･14) 0.0944 0.0792 0.0613 0.0393

Z N m
3
-whey Eq. (2･15) 0.0976 0.0824 0.0644 0.0424

M p kg/mol Eq. (2･35) 0.040 0.038 0.042 0.040

ρ p kg/m
3 Eq. (2･36) 2965 3141 2907 3005

Concentration

factor
N Eq. (2･10) 1 1.07 1.40 2.11

S N % Eq. (2･11) 5.13 5.47 7.09 10.55

C’N mol/t-water Eq. (2･11) 216 226 281 405

H N t/m
3
-whey Eq. (2･11) 1.021 1.022 1.029 1.044

D N t Eq. (2･12) 0.1032 0.0965 0.0737 0.0489

B N t Eq. (2･13) 0.0053 0.0053 0.0052 0.0052

W N t Eq. (2･14) 0.0979 0.0912 0.0685 0.0437

Z N m
3
-whey Eq. (2･15) 0.1010 0.0943 0.0716 0.0468

M p kg/mol Eq. (2･35) 0.039 0.040 0.041 0.040

ρ p kg/m
3 Eq. (2･36) 3018 2933 3400 3117

Calculated results

of whey

Calculated results

of whey

   Ex-1

⊿P = 1.2 MPa

   F = 1.0 m
3
/h

   Q =  2.5 m
3
/h

Calculated results

of permeable

solute

   Ex-2

⊿P = 1.7 MPa

   F  = 1.0 m
3
/h

   Q =  2.5 m
3
/h

Whey retentate in

NF module

   Ex-3

⊿P = 1.2 MPa

  F =  1.0  m
3
/h

  Q =  1.0  m
3
/h

Calculated results

of permeable

solute

Calculated results

of permeable

solute

Calculated results

of whey

Whey retentate in

NF module

Whey retentate in

NF module

⊿P: Operating pressure, F: Feed rate, Q: Recirculation flow rate to inlet of NF module, Temperature: 10 ± 1℃, 

Water density Gρ = 0.9997 [t/m3
-water] 

N: Concentration factor by weight 
SN: Solid concentration of whey 
C’N: Molality of whey 
HN: Density of whey 
DN: Weight of whey 
BN: Solid quantity of whey 
WN: Water quantity of whey 
ZN: Volume of whey 

Mp: Molar mass of permeable solute 

ρp: Density of permeable solute  
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Table 3-5  Analyzed quantities of permeable solute in feed whey. 

 
⊿P: Operating pressure, F: Feed rate, Q: Recirculation flow rate to inlet of NF module, Temperature: 10 ± 1℃ 

Aρ1: Permeable solute quantity in whey at start 

 

  

1.14 1.47 2.21 Average

7.25 6.89 7.19 7.11

1.18 1.50 2.24 Average

6.85 6.96 6.87 6.89

1.07 1.40 2.11 Average

7.24 7.16 7.23 7.21

Experiment-3

 ⊿P = 1.2 MPa

    F = 1.0 m
3
/h

     Q =  1.0  m
3
/h

Concentration

factor N

Permeable solute

A p1

mol

Concentration

factor N

Permeable solute

A p1

mol

Experiment-1

 ⊿P = 1.2 MPa

    F = 1.0 m
3
/h

     Q =  2.5 m
3
/h

Experiment-2

 ⊿P = 1.7 MPa

    F = 1.0 m
3
/h

     Q =  2.5 m
3
/h

Concentration

factor N

Permeable solute

A p1

mol
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Table 3-6  Characteristic values of whey solute before concentration. 
 

 

⊿P: Operating pressure, F: Feed rate, Q: Recirculation flow rate to inlet of NF module, Temperature: 10 ± 1℃ 

  

Ratio of non-

permeable solute

A r /A 1

Total solute A 1 = 20.88 M 1 = 0.254 ρ 1 = 1687 v 1 = 151

Permeable solute A p1 = 7.11 M p = 0.049 ρ p = 2395 v p = 21

Non-permeable solute A r = 13.78 M r = 0.360 ρ r = 1652 v r = 218

Total solute A 1 = 20.78 M 1 = 0.254 ρ 1 = 1692 v 1 = 150

Permeable solute A p1 = 6.89 M p = 0.040 ρ p = 3005 v p = 13

Non-permeable solute A r = 13.88 M r = 0.360 ρ r = 1652 v r = 218

Total solute A 1 = 21.14 M 1 = 0.250 ρ 1 = 1686 v 1 = 148

Permeable solute A p1 = 7.21 M p = 0.040 ρ p = 3117 v p = 13

Non-permeable solute A r = 13.93 M r = 0.359 ρ r = 1643 v r = 219

0.660

0.668

0.659

In feed whey
Solute quantities Molar mass Solute density

mol kg/mol kg/m
3

Molar volume

of solute

×10
-6

 m
3
/mol

Experiment-1

 ⊿P = 1.2 MPa

    F = 1.0 m
3
/h

     Q =  2.5 m
3
/h

Experiment-2

 ⊿P = 1.7 MPa

    F = 1.0 m
3
/h

     Q =  2.5 m
3
/h

Experiment-3

 ⊿P = 1.2 MPa

    F = 1.0 m
3
/h

     Q =  1.0  m
3
/h
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Table 3-7  Calculated results of mass transfer coefficient of non-permeable solute. 

 
⊿P: Operating pressure, F: Feed rate, Q: Recirculation flow rate to inlet of NF module, Temperature: 10 ± 1℃ 
⊿π: Osmotic pressure difference by means of both non-permeable and permeable solutes between 
membrane 
⊿πApN: Osmotic pressure difference by permeable solute  between membrane 
⊿πArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute between membrane 
C’r mN: Molality of non-permeable solute per t-water on the membrane surface 
C’pN: Molality of permeable solute per t-water in whey 
Cr mN: Molarity of non-permeable solute per m

3
-whey on the membrane surface 

CrbN: Molarity of non-permeable solute per m
3
-whey 

Symbols Units Equations ② ③ ④

Concentration factor N  1.14 1.47 2.21

⊿π MPa Eq. (2･30) 0.711 0.802 1.036

⊿π ApN MPa Eqs.(2･19), (2･29) 0.044 0.048 0.053

⊿π ArN MPa Eq. (2･31) 0.666 0.754 0.983

C’ r mN
mol/t-water Eq. (2･32) 283 320 418

C’ pN mol/t-water Eqs. (2･17), (2･19) 78 83 93

C r mN mol/m
3
-whey Eq. (2･34) 266 299 382

Volume of whey Z N m
3
-whey Eqs. (2･19), (2･45) 0.0856 0.0656 0.0431

Calculation of C rbN C rbN mol/m
3
-whey Eq. (2･46) 161 210 320

Mass transfer coefficient k r ×10
-6

 m/s Eq. (2･47) 11.86 13.73 11.17

Average of mass transfer coefficient 12.26

Concentration factor N  1.18 1.50 2.24

⊿π MPa Eq. (2･30) 1.012 1.120 1.331

⊿π ApN MPa Eqs.(2･19), (2･29) 0.050 0.054 0.061

⊿π ArN MPa Eq. (2･31) 0.962 1.067 1.270

C’ r mN mol/t-water Eq. (2･32) 409 453 540

C’ pN mol/t-water Eqs. (2･17), (2･19) 77 82 93

C r mN mol/m
3
-whey Eq. (2･34) 375 412 482

Volume of whey Z N m
3
-whey Eqs. (2･19), (2･45) 0.0823 0.0644 0.0424

Calculation of C rbN C rbN mol/m
3
-whey Eq. (2･46) 169 216 327

Mass transfer coefficient k r ×10
-6

 m/s Eq. (2･47) 9.72 10.12 10.75

Average of mass transfer coefficient 10.19

Concentration factor N  1.07 1.40 2.11

⊿π MPa Eq. (2･30) 0.801 0.898 1.051

⊿π ApN MPa Eqs.(2･19), (2･29) 0.038 0.040 0.044

⊿π ArN MPa Eq. (2･31) 0.763 0.858 1.007

C’ r mN mol/t-water Eq. (2･32) 324 365 428

C’ pN mol/t-water Eqs. (2･17), (2･19) 75 80 88

C r mN mol/m
3
-whey Eq. (2･34) 303 337 391

Volume of whey Z N m
3
-whey Eqs. (2･19), (2･45) 0.0943 0.0716 0.0468

Calculation of C rbN C rbN mol/m
3
-whey Eq. (2･46) 148 194 297

Mass transfer coefficient k r ×10
-6

 m/s Eq. (2･47) 5.90 5.81 5.78

Average of mass transfer coefficient 5.83

   Ex-1

⊿P = 1.2 MPa

   F = 1.0 m
3
/h

   Q =  2.5 m
3
/h

Calculation for C’ r mN

Conversion for C r mN

   Ex-2

⊿P = 1.7 MPa

   F  = 1.0 m
3
/h

   Q =  2.5 m
3
/h

   Ex-3

⊿P = 1.2 MPa

  F =  1.0  m
3
/h

  Q =  1.0  m
3
/h

Calculation for C’ r mN

Calculation for C’ r mN

Conversion for C r mN

Conversion for C r mN
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Table 3-8  Calculated flux changes by decrease of water quantity in whey. 

② ③ ④

Symbols Units Equations
Total circulation at

operating pressure
During concentration

Last stage of

concentration

W N
t 0.0824 0.0625 0.0400

A pN
mol Eq. (2･19) 6.41 5.20 3.71

Z N m
3

-whey Eq. (2･45) 0.0856 0.0656 0.0431
C rbN mol/m

3
-whey Eq. (2･46) 161 210 320

J a ×10
-6

 m
3
/(m

2
・s) Input values 6.05 4.63 2.10

C r mN mol/m
3

-whey Eq. (2･48) 264 306 379
C’ pN

mol/t-water Eq. (2･17) 78 83 93
C’ r mN mol/t-water Eq. (2･49) 280 329 414
C’ ppN

mol/t-water = EC’ pN from Eq. (2･18) 59 63 70
⊿π ApN

MPa Eq. (2･29) 0.044 0.048 0.053
⊿π ArN

MPa = RTGC’ r mN 0.660 0.773 0.975
⊿π MPa Eq. (2･16) 0.704 0.821 1.028

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Eq. (2･5) 6.05 4.63 2.10
Goal seek = J a /J 1 1 1

J ×10
-6

 m
3
/(m

2
・s) Data in experiment 5.97 4.86 2.00

C’ ppN
mol/t-water Data in experiment 60 61 71

W N
t 0.0792 0.0613 0.0393

A pN
mol Eq. (2･19) 6.07 5.04 3.66

Z N m
3

-whey Eq. (2･45) 0.0823 0.0644 0.0424
C rbN mol/m

3
-whey Eq. (2･46) 169 216 327

J a ×10
-6

 m
3
/(m

2
・s) Input values 7.97 6.58 4.04

C r mN mol/m
3

-whey Eq. (2･48) 369 411 486
C’ pN

mol/t-water Eq. (2･17) 77 82 93
C’ r mN mol/t-water Eq. (2･49) 401 452 545
C’ ppN

mol/t-water = EC’ pN from Eq. (2･18) 55 59 67

⊿π ApN
MPa Eq. (2･29) 0.050 0.054 0.061

⊿π ArN
MPa = RTGC’ r mN 0.944 1.064 1.282

⊿π MPa Eq. (2･16) 0.994 1.118 1.343
J ×10

-6
 m

3
/(m

2
・s) Eq. (2･5) 7.97 6.58 4.04

Goal seek = J a /J 1 1 1
J ×10

-6
 m

3
/(m

2・s) Data in experiment 7.77 6.55 4.17
C’ ppN

mol/t-water Data in experiment 55 60 67
W N

t 0.0912 0.0685 0.0437
A pN

mol Eq. (2･19) 6.82 5.45 3.83
Z N m

3
-whey Eq. (2･45) 0.0943 0.0716 0.0468

C rbN mol/m
3

-whey Eq. (2･46) 148 194 297
J a ×10

-6
 m

3
/(m

2
・s) Input values 4.20 3.21 1.59

C r mN mol/m
3

-whey Eq. (2･48) 304 337 391
C’ pN

mol/t-water Eq. (2･17) 75 80 88
C’ r mN mol/t-water Eq. (2･49) 325 364 427
C’ ppN

mol/t-water = EC’ pN from Eq. (2･18) 59 62 69
⊿π ApN

MPa Eq. (2･29) 0.038 0.040 0.044
⊿π ArN

MPa = RTGC’ r mN 0.766 0.857 1.006
⊿π MPa Eq. (2･16) 0.804 0.897 1.050

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Eq. (2･5) 4.20 3.21 1.59
Goal seek = J a /J 1 1 1

J ×10
-6

 m
3
/(m

2
・s) Data in experiment 4.23 3.20 1.58

C’ ppN
mol/t-water Data in experiment 59 62 69

   Ex-1

⊿P = 1.2 MPa

   F = 1.0 m
3
/h

   Q =  2.5 m
3
/h

   Ex-2

⊿P = 1.7 MPa

   F  = 1.0 m
3
/h

   Q =  2.5 m
3
/h

   Ex-3

⊿P = 1.2 MPa

  F =  1.0  m
3
/h

  Q =  1.0  m
3
/h

 

WN: Water quantity of whey 
ApN: Permeable solute quantity in whey 
ZN: Volume of whey, CrbN: Molarity of non-permeable solute per m3-whey 
Ja: Input values of flux for Goal seek 
Cr mN: Molarity of non-permeable solute per m3-whey on the membrane surface 
C’pN: Molality of permeable solute per t-water in whey 
C’r mN: Molality of non-permeable solute per t-water on the membrane surface 
C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 
⊿πApN: Osmotic pressure difference by permeable solute  between membrane 
⊿πArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute between membrane 
⊿π: Osmotic pressure difference by means of both non-permeable and permeable solutes between membrane 

J: Flux  



78 

 

Table 3-9   The necessary items for theoretical predictions of flux change in NF 

concentration of whey. 

 

  

Membrane active area U

Water permeability coefficient L p

Molar mass of total solute M 1

Molar mass of permeable solute M p

Density of permeable solute ρ p

Permeability coefficient of permeable solute E

Molar mass of non-permeable solute M r

Density of non-permeable solute ρ r

Ratio of non-permeable solute A r/A 1

Correlating equation between mass transfer coefficient k r and flow rate Q

Weight of whey at start D 1

Solid concentration of whey at start S 1

Caracteristic values of

whey that should be

obtained in advance

Initial values of whey

Caracteristic values of

NF membrane

Operating conditions

Feed flow rate F

Input flow rate to inlet of NF module Q

Operating pressure ⊿P

Operating temperature T
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Table 3-10  Compositions of whey powder from New Zealand and France. 

Units New Zealand France

Na mmol/100g 24.1 22.0

K mmol/100g 69.0 55.8

Ca mmol/100g 12.0 9.4

Mg mmol/100g 4.8 3.8

Cl mmol/100g 42.1 43.9

P mmol/100g 20.5 15.1

Na + K + Cl mmol/100g 135.2 121.7

Moisture % 2 2

Carbohydrate % 76 77

Protein % 13 13

Fat % 1 1

Ash % 8 7
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Table 3-11  Thickness of boundary layer of non-permeable solute on membrane 

surface. 

Ex-1 Ex-2 Ex-3

③ ③ ③

Molarity of non-permeable solute on membrane surface C r mN mol/m
3 299 412 337

Diffusion coeficient of the non-permeable solute at 10℃ D ABr ×10
-9

 m
2
/s 0.252 0.233 0.245

Mass transfer coefficients of non-permeable solute k r ×10
-6

 m/s 12.26 10.19 5.83

Thickness of boundary layer of non-permeable solute on membrane surface l r ×10
-6

 m 20.6 22.8 42.1

UnitsSymbols
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Fig. 3-1  Schematic diagram of multistage nanofiltration apparatus. 

 

  

Feed

Product

Permeate

:Feed pump

:Pressure control valve :Circulation pump

:Membrane module



82 

 

 

Fig. 3-2  Flow diagram of the nanofiltration test facility for experiment-1 and -2. 

FI: Flow indicator, PI: Pressure indicator, TI: Temperature indicator, PS: Platform scale, 

F: Feed flow rate, Q: Input flow rate to inlet of NF module, iin: Characteristic value of 

whey of NF module inlet, iout: Characteristic value of whey of NF module outlet 

(retentate), itk: Characteristic value of whey in tank. 
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Fig. 3-3  Flow diagram of the nanofiltration test facility for experiment-3. 

FI: Flow indicator, PI: Pressure indicator, TI: Temperature indicator, PS: Platform scale, 

F: Feed flow rate. 
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Fig. 3-4  Changes of permeate flux (a) and weight of permeate (b) during 

nanofiltration in experiment-1. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, J: Flux, PN: Weight of permeate. 
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Fig. 3-5  Changes of permeate flux (a) and weight of permeate (b) during 

nanofiltration in experiment-2. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, J: Flux, PN: Weight of permeate. 
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Fig. 3-6  Changes of permeate flux (a) and weight of permeate (b) during 

nanofiltration in experiment-3. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, J: Flux, PN: Weight of permeate. 
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Fig. 3-7  Analyses of permeablility coefficient of permeable solute. 

Wx: Weight of water at x of concentration factor, Wy: Weight of water at y of 

concentration factor, C’ppx: Molality in permeate at x of concentration factor, C’ppy: 

Molality in permeate at y of concentration factor. 
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Fig. 3-8  Comparison of simulated with measured flux in Experiment-1(a), -2(b) and 

-3(c). 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, Simulation A: Flux is simulated under the actual condition when the 

mixture of feed whey and a part of retentate from circulation loop is supplied to NF 

module at 2.5 m
3
/h in the equipment shown in Fig.3-2, Simulation B: Flux is simulated 

under the hypothetical condition when the feed whey is directly supplied to NF module 

at 2.5 m
3
/h in the equipment shown in Fig.3-3, J: Flux, N: Concentration factor. 
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Fig. 3-9  Correlation between calculated flux and measured flux. 

◆: Experiment 1 (⊿P = 1.2 MPa, F = 1.0 m
3
/h, Q = 2.5 m

3
/h), ■: Experiment 2 (⊿P 

= 1.7 MPa, F = 1.0 m
3
/h, Q = 2.5 m

3
/h), ▲: Experiment 3 (⊿P = 1.2 MPa, F = 1.0 m

3
/h, 

Q = 1.0 m
3
/h), ○: Experiment (Chapter 2) (⊿P = 1.2 MPa, F = 1.0 m

3
/h, Q = 1.0 m

3
/h), 

⊿P: Operating pressure, F: Feed flow rate, Q: Input flow rate to inlet of NF module, J: 

Flux. 

 

  

y = 0.976x

R² = 0.965

0

2

4

6

8

10

0 2 4 6 8 10

Ex-1

Ex-2

Ex-3

Experiment (Capter 2)

Calculated flux (J) [×10-6 m3/(m2・s)]

M
ea

su
re

d
 f

lu
x

 (
J)

[×
1
0

-6
m

3
/(

m
2
・

s)
]



90 

 

 
Fig. 3-10  Concentration of non-permeable solute in boundary layer on membrane 

surface. 

Cr mN: Molarity of non-permeable solute in whey on the membrane surface at N of 

concentration factor. 
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Fig. 3-11  Correlation between Re

0.875
 Sc

0.25
 and Sh. 

Sc: Schmidt number, Sh: Sherwood number, Re: Reynolds number
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第４章 塩素型イオン交換処理とナノろ過処理を組み合わせた 

高度脱塩法 

 

４．１ 緒言 

ホエイの脱塩法として、電気透析（ED）法やイオン交換（IE）法、ナノろ過

（NF）法などが広く工業的に用いられており、これらの方法や、組み合わせに

より高度脱塩が可能とされている（Van der Horst et al., 1995; 溝田, 1992; 田村, 

1992）。 

ED 法は、電位差により分離を行う方法であり、一般的には陽イオン交換膜と

陰イオン交換膜を交互に配置して隔室（希釈室と濃縮室）を作る（平岡ら, 1999; 

長澤ら, 1973; 冨田ら, 1983）。Figure 4-1 に 1 ユニット分の構成を示した（冨田ら, 

1983）。実際の脱塩装置は、複数のユニットを用いて構成されその装置構造は複

雑である。例としてホエイの 4 段 4 スタック装置による連続式脱塩システム例

を Figure 4-2 に示した（冨田ら, 1983）。ED 装置は部品点数が多く、装置の構造

が複雑なため NF 装置などに比べてメンテナンスが煩雑になることが多い。 

IE 法による脱塩においては、通常陽、陰 2 種類のイオン交換樹脂を組み合わ

せる。その際に、陽イオン交換樹脂は、H 型陽イオン交換樹脂が使用され、陰

イオン交換樹脂は、OH 型陰イオン交換樹脂が使われることが多い。（溝田, 1992）。

H 型陽イオン交換樹脂と OH 型陰イオン交換樹脂を組み合わせる本方法は、高度

脱塩を達成する点においては優れた方法である。しかしながら、本方法はイオ

ン交換操作を 2 回行う必要があり、工場で実製造に用いる場合操作が煩雑であ

る。また、樹脂の再生剤として陽イオン交換樹脂には塩酸が、陰イオン交換樹

脂には水酸化ナトリウムなどの劇物が使われること、樹脂の水洗などに大量の

水を必要とすること、廃液に多量の塩が混入することなどの課題がある。更に、

陽イオン交換処理では栄養学的に有用なカルシウム（Ca）やマグネシウム（Mg）

が除去されるという課題もある。 

一般に、NF 処理はホエイの部分脱塩に用いられている（Suárez et al., 2006; 

Minhalma et al., 2007; Roman et al., 2009）。NF 膜を透過する際、溶液中の陽イオ

ンと陰イオンは対を作って、電気的に中性の状態で透過する（Suárez et al., 2009; 

Yunoki et al., 2002）。ホエイ自身は電気的に中性であるが、膜透過性の主要な陽

イオンであるナトリウム（Na）およびカリウム（K）の mol 量の合計は、膜透

過性の主要な陰イオンである Cl の mol 量より多く、透過イオン量という観点で 
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は陽イオンが多く、陰イオンが少ない。そのため、電気的中性を保持したまま

Na、K、Cl イオンが膜を透過すると Na、K イオンと比べ Cl イオンが先に枯渇

し、それ以上 Na、K イオンが膜を透過しにくくなる。このことから、NF 脱塩の

みではホエイの高度脱塩は難しいと考えられる。Figure 4-3 に、ホエイの NF 脱

塩において Cl イオンが枯渇する概念図を示した。 

何らかの方法によりホエイ中の Cl 量を mol 量として Na と K の合計量と等し

くすれば、理論的に NF 脱塩過程で電気的中性を保つことができ、一価イオンの

高度脱塩が達成できるものと考えられる。Cl 量を上昇させる方法として、塩化

カルシウムや塩酸などの塩素化合物を添加する方法が考えられる。塩化カルシ

ウムを添加した場合、Ca イオンは、ホエイたんぱく質と相互作用し、特に加熱

時においてホエイたんぱく質を不安定化させることが報告されていることから

（Ju et al., 1999）、Ca イオンの大幅な増加は好ましくないと考えられる。塩酸の

添加はホエイの pH や風味、熱安定性に影響するため、やはり好ましくない Cl

添加法と考える。 

本章では、上述のようなホエイの物性や風味に影響を及ぼすことなく高度に

脱塩できる方法について検討を行った。すなわち、Figure 4-4 に示すように、ホ

エイを塩素型陰イオン交換カラムに通液し、本来除去すべき Cl の量を Na、K

の合計量と等しくなるよう高めた後 NF 脱塩するという新規な高度脱塩方法に

ついて研究を行った。 

 

４．２ イオン交換および NF 脱塩実験 

４．２．１ 材料と方法 

1) 原料ホエイ 

第 3 章で用いたものと同じ、市販フランス産ホエイ粉末 (EPI SWEET WHEY 

POWDER-LAITA社製)を用いた。本ホエイ粉末の組成は、水分 2.5 %、脂肪 1.1 %、

たんぱく質 12.2 %、灰分 6.7 %、炭水化物 77.5 %、本ホエイ粉末 8 %溶液の pH

は 6.6 であった。 

 

2) イオン交換装置 

 陰イオン交換樹脂 IRA-402BL（ロームアンドハース社製、官能基 N≡(CH3)3
＋、

交換容量 1.25 Eq/L 以上）7 L をカラム（直径 120 mm×高さ 1000 mm に充填し、

定量ポンプ（JM1T-VT-C、ナカキン株式会社製）を用いて 15 %NaCl 水溶液を通 
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液、樹脂を塩素型にした後水洗した。通液流量はメスシリンダー計量により測

定し、必要に応じてポンプ回転数を調節した。 

 

3) NF 装置 

NF 装置の概略を Figure 4-5 に示した。第 2 章、第 3 章と同様、NF 膜はスパ

イラル形式の GE Water & Process Technologies 社製の DL3840C-30D （膜面積 7.4 

m
2 ）を用いた。NF エレメントをステンレス製の圧力容器に装填し、ジャケッ

ト付き供給タンク、昇圧ポンプ（3 連式プランジャーポンプ RD-2HAL、株式会

社イワキ製）を使用した。また流量計（FI、電磁式流量計 FD-MH50A、キーエ

ンス株式会社製）、圧力計（PI、隔膜式圧力計 881-LAD、旭計器工業株式会社製）、

温度計（TI、測温抵抗体 Pt-100-B-2-M、林電工製）を Figure 4-5 に示した箇所に

設置し、指示値を読み取った。運転圧力は背圧弁を手動で操作することで調節

した。透過流束は、台秤に回収した透過液を経時的に計量して求め（kg/（m
2・h））、

係数 1.0 を用いて（L/（m
2・h））に換算した。 

 

4) 実験方法 

実験の概要 

実験の概要を Figure 4-6 に模式的に示した。本章において、塩素型陰イオン交

換処理のみを行ったホエイ溶液を IE ホエイ、その後更に NF にて脱塩処理した

ホエイ溶液を IE-NF ホエイ（脱塩途中のものも含む）と略称し、塩素型陰イオ

ン交換を行わずに NF 脱塩処理したホエイ溶液を NF ホエイ（脱塩途中も含む）

と略称した。 

 

イオン交換ホエイ（IE ホエイ）の調製 

原料ホエイ粉末 6.0 kgを固形濃度約 8.0 %になるよう、水 67.6 kgに溶解し 10℃

以下に冷却した液を塩素型陰イオン交換装置に 42 L/h で通液した。回収した液

を全量、Figure 4-5 の供給タンクに投入し、装置内の液量が 100 kg、固形濃度が

チーズホエイの固形濃度と同様となるよう加水した。本液（IE ホエイ、固形濃

度 5.4 %）を NF 脱塩・濃縮試験に供した。 

 

IE-NF ホエイの調製とサンプル採取方法 

IE ホエイを供給流量 1.0 m
3
/h、操作圧力 1.2 MPa、温度 10 ± 1℃の条件下で、
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濃縮液、透過液ともに供給タンクに戻す全循環方式で NF 運転を開始した。状態

が安定した 20 分経過時点で、供給タンク液、透過液、濃縮液の各サンプルを少

量採取した。その後、透過液を系外に排出し、バッチ式の脱塩、濃縮運転を開

始した。透過液回収量が 50 kg となった時点（2 倍濃縮）で透過液を供給タンク

に戻す全循環方式にした後、供給タンク液、濃縮液および透過液それぞれのサ

ンプルを採取した。その後、供給タンクにイオン交換水 50 kg を加え均一に混合

した後、同様にサンプルを採取した。サンプル採取後、透過液の系外への排出

を再開し、2 回目の濃縮を開始した。以後透過液 50 kg の排出とイオン交換水 50 

kg の添加を繰り返し、濃縮倍率 2 倍の回分加水式濃縮操作を計 4 回行った。透

過液 50 kg 排出毎の濃縮回数を 1 回目、2 回目、3 回目、4 回目と記載する。4 回

目濃縮終了時点で、IE ホエイ 100 kg に対し、総加水量は 150 kg、透過液排出量

は 200 kg であり、最終濃縮液（約 50 kg）を回収した。NF 濃縮作業の概略を Figure 

4-7 に示した。 

 

NF ホエイの調製とサンプル採取方法 

原料ホエイ粉末5.5 kgを水82.0 kgに溶解後供給タンクに投入し、液量が100 kg、

固形濃度が 5.3 %となるよう加水してホエイ溶液を調製した。本ホエイ溶液につ

いて、前項と同様の NF 脱塩・濃縮、サンプル採取を行い、IE-NF ホエイと比較

検討した。 

 

分析方法 

採取したサンプルの水分含量、Na、K、Ca、Mg、Cl 含量、脂質含量、灰分含

量は常法（AOAC, 2012）に従って測定した。すなわち、水分含量は乾燥減量法

により、Na、K、Ca、Mg 含量は誘導結合プラズマ発光分光分析法にて、Cl 含量

は銀電極を用いた電位差滴定法にて、脂質含量は Roese-Gottlieb 法にて、灰分含

量は直接灰化法にて測定した。たんぱく質含量は SUMIGRAPH NC-220F（住化

分析センター製）を用いたデュマ法（Hakoda et al., 2011）にて、乳糖含量は HPLC

法（Wang et al., 2008）にて、クエン酸およびリン酸含量は HPLC と Blomotymol 

blue によるポストカラム修飾（Wada et al., 1984）を組み合わせた方法にて、炭

水化物含量は差し引き法にて測定した。 

 

 



96 

 

計算方法 

各種指標値は以下の計算式を用いて求めた。 

 ホエイ中の成分であるたんぱく質や乳糖などの物質は NF 膜を透過せず、NF

濃縮中に濃縮液中のこれら非透過溶質の量は変化しないものと考えられるため、

ホエイ中の任意成分 i の量は固形当たりの mol 量［mmol/100 g of TS］で示すこ

ととした。すなわち、i 成分の固形当たり濃度は、i 成分の測定値［mg/100 g of feed］

と mol 質量［g/mol］より、以下の式にて乾燥固形重量を基準として求めた。 

 

(4･1) 

 ホエイ中の任意成分 i の NF 膜による阻止率は、i 成分の透過液の測定値 Cpi

［mg/100 g of permeate］および濃縮液の測定値 Cri［mg/100 g of retentate］から次

式により求めた。 

 
(4･2) 

各サンプルの Cl／(Na + K)比は、Na、K、Cl の測定値［mg/100 g of feed］およ

び夫々の mol 質量［g/mol］から、次式により求めた。 

 

(4･3) 

 ホエイ中の任意成分 i の NF 濃縮による低減率は、NF 濃縮前の供給タンク液

の i 成分の固形当たり濃度 Coi［mmol/100g of TS］と 4 回目の濃縮終了後の供給

タンク液の i 成分の固形当たり濃度 C4i［mmol/100g of TS）から、次式により求

めた。 

 

(4･4) 

 

 

i 成分の固形当たり濃度［mmol/100 g of TS］=  

i 成分の測定値［mg/100 g of feed］ 

i 成分の mol 質量［g/mol］  
× 

100［%］ 

固形濃度［%］  

Robs［%］=  ） ×100 
Cri  

Cpi  
（1 － 

低減率［%］=   ×100 
C0i  

C0i － C4i 

Cl/(Na + K) =  

Cl の測定値［mg/100 g of feed］ 

Cl の mol 質量［g/mol］ 

Na の測定値［mg/100 g of feed］ 

Na の mol 質量［g/mol］ 

K の測定値［mg/100 g of feed］ 

K の mol 質量［g/mol］ 
＋ 
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４．３ 実験結果 

４．３．１ イオン交換実験結果 

Table 4-1 に、イオン交換前後のホエイの固形当たりの組成を示した。イオン

交換前の Cl／(Na + K)比は約 0.6 であった。イオン交換処理により、Cl 含量はイ

オン交換前の 47.2 mmol/100 g of TS から 91.3 mmol/100 g of TS と増加し、      

Cl／(Na + K)比は約 1.0 となった。主要な陽イオンの含量に大きな変化は認めら

れなかった。一方、クエン酸とリン酸含量は大幅に低下した。原料ホエイ粉末   

6 kg には Cl が 2.8 mol 存在していたが、クエン酸、リン酸などの陰イオンが陰

イオン交換カラム（Cl 総量 8.75 mol 以上）の Cl イオン 2.2 mol と交換され、イ

オン交換後には Cl は 5.0 mol になったと計算される。また、Table 4-1 に示した

合計 mol 数は、イオン交換通液前の 169 mmol/100g of TS に対して、イオン交換

通液後は 199 mmol/100g of TS に増加した。また、pH はイオン交換前の 6.57 か

らイオン交換後は 6.42 へと若干低下した。 

なお、ホエイ溶解液のイオン交換前の固形濃度は 7.93 ％、液重量は 73.6 kg

であったが、イオン交換通液後は固形濃度 7.36 ％、液重量 74.5 kg であった。 

 

４．３．２ NF 実験結果 

各濃縮時の透過流束の推移を Figure 4-8 に示した。IE-NF ホエイ、NF ホエイ

ともに、透過流束は濃縮にともない減少したが、イオン交換水の加水により元

のレベルに回復し、濃縮 4 回目まで同様の推移を示した。IE-NF ホエイの透過流

束は NF ホエイと比べ、各濃縮開始直後は若干低い値であった。但し、透過液

50 kg 排出に要する時間は両者で概ね同等であった。 

IE-NF ホエイと NF ホエイの NF 濃縮時の供給タンク液の Na、K、Cl 濃度、固

形濃度の変化を Figure 4-9 に示した。横軸の 1 st～4 th は Figure 4-7 で示した透

過液排出 50 kg 毎の濃縮回数を示す。NF ホエイ、IE-NF ホエイともに固形濃度

は濃縮により増加し、加水により元のレベルに低下し、濃縮 4 回目まで同様の

推移を示した。ホエイの主成分であるたんぱく質や乳糖など比較的大きな分子

量を持つ分子は NF 膜を透過しないため、NF ホエイ、IE-NF ホエイともに脱塩・

濃縮による固形濃度の低下が起きなかったものと考えられる。 

NF ホエイを NF 脱塩した場合、4 回目濃縮時において、Na は 1.15     

mmol/100g of feed、K は 2.86 mmol/100g of feed までしか減少しなかったが、IE-NF

ホエイの 4 回目濃縮時において、Na は 0.24 mmol/100g of feed、K は 0.65  
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mmol/100g of feed まで減少した。一方、Cl については、NF ホエイでは、3 回目

濃縮時において、0.11 mmol/100g of feed となり、4 回目濃縮時においては、測定

限界未満（0.03 mmol/100g of feed 未満）であった。それに対して、IE-NF ホエイ

の 4 回目濃縮時で 0.28 mmol/100g of feed であった。 

NF 濃縮における Cl／(Na + K)比と阻止率との関係について、検討した。Figure 

4-10 に供給タンク液の Na、K の合計値と Cl 量との mol 比（Cl／(Na + K)比）と

Na および K、Cl の NF 膜における阻止率との関係を示した。供給タンク液の    

Cl／(Na + K)比は、Cl／(Na + K)比が高い場合、すなわち Na + K 含量に対して

Cl 含量が多い場合には、Na および K の阻止率は低値を示した。逆に Cl／(Na + K)

比が低い場合、すなわち Na + K 含量に対して Cl 含量が少ない場合には、Na お

よび K の阻止率は高くなった。Cl の阻止率は全ての Cl／(Na + K)比で負の値を

示し、Cl／(Na + K)比が 1 に近いほど 0 に近い値であった。 

Table 4-2にNF濃縮開始前および濃縮実験 4回実施後の供給タンク液の IE-NF

ホエイ、NF ホエイの固形当たりの組成を示した。NF ホエイの Na、K の低減率

は 59 %、58 %であったが、IE-NF ホエイのそれらの低減率は 92 %、90 %となり、

NF 濃縮前にイオン交換を行うことにより、Na、K および灰分含量が大きく低下

した。Ca、Mg の低減率は 65 %、65 %となり、一価陽イオンと比べ低い値を示

した。IE-NF ホエイ、NF ホエイのいずれにおいてもたんぱく質含量および乳糖

含量には大きな変化は認めなかった。 

 

４．４ 考察 

４．４．１ イオン交換処理 

 原料ホエイに含まれる Na と K の合計 mol 数（Na + K）と Cl mol 数の比は、

Table 4-1 に示すように概ね 2：1 であった。NF 脱塩において、主に一価の陽イ

オン（Na、K）と一価の陰イオン（Cl）が対をなして膜を透過するため、脱塩が

進むとホエイ中の Na + K と Cl の mol 比が崩れることになる。すなわち NF 脱塩

の進行とともに Na イオンや K イオンと対をなして透過すべき Cl イオンが不足

するため、ホエイ中に Na イオンや K イオンが十分量残存したとしてもこれら一

価陽イオンは NF 膜を透過しにくくなる（Suárez et al., 2009）。 

 ホエイの Na + K と Cl の mol 比をあらかじめ 1：1 に調整しておけば、NF 脱

塩が進行してもその mol 比は 1：1 のまま保持され、高度な脱塩を達成できると

考え、ホエイの物性や風味などへの影響が少ない Cl 添加法として、塩素型陰イ
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オン交換の効果を検討した。 

 Table 4-1 に示したように、塩素型陰イオン交換処理により、ホエイ中の主な

陽イオンである Na、K、Ca、Mg の含量、pH は概ね変化することなく Cl 含量が

増加し、ホエイ中の主な一価イオンである Na イオンと K イオンの合計と一価陰

イオンである Cl イオンの mol 比は概ね 1：1 とすることができた。Cl が 44.1 

mol/100gTS 増加し、リン酸が 5.5 mol/100gTS、クエン酸が 10.0 mol/100gTS 減少

したことが認められた。リン酸イオンの価数を二価、クエン酸イオンの価数を

三価と仮定すると、これらの価数合計は 5.5×2+10.0×3 = 41.0 と計算され、一価

の Cl イオンの増加した mol 数 44.1 と概ね近い値を示した。本液におけるリン酸

とクエン酸の価数の状況は正確には不明であるが、主にホエイ中のリン酸とク

エン酸がイオン交換樹脂に結合している Cl と交換されたものと考えられる。本

イオン交換での反応を概念的に次式で示す。 

Phosphate ion、Citrate ion＋樹脂－N≡(CH3)3-Cl  

←→ Cl－＋樹脂－N≡(CH3)3-Phosphate、樹脂－N≡(CH3)3-Citrate  (4･5) 

リン酸やクエン酸はホエイたんぱく質の熱安定性に寄与することが知られて

いる（Fox, 1992）。それ故、陰イオン交換処理したホエイの応用に関しては、そ

れぞれの用途、目的に応じてホエイたんぱく質の熱安定性を確認する必要があ

る。 

 

４．４．２ NF 脱塩・濃縮 

NF プロセスにおいて、透過流束は浸透圧の変化やファウリングにより影響を

受けると考えられる。各濃縮実験の前半において、IE-NF ホエイの透過流束は

NF ホエイより若干低い値を示し、また、濃縮過程における透過流束の減少は

IE-NF ホエイの方が NF ホエイより低かった。一方、濃縮に要する時間は IE-NF

ホエイと NF ホエイとでほぼ同様であり、透過流束の差は濃縮時間に影響するほ

ど大きなものではなかった（Figure 4-8）。 

NF における透過流束は供給液中の総 mol 数と関係することが知られている

（Luo and Wan, 2011）。陰イオン交換プロセスの過程で、ホエイ中の多価陰イオ

ン（リン酸、クエン酸）は一価陰イオンである Cl イオンに置換されたと考えら

れ、結果として、主要ミネラル（Na、K、Cl、Mg）および有機酸（リン酸、ク

エン酸）の mol 数は陰イオン交換処理前の 169 mmol/100 g TS から 199   

mmol/100 g TS へと約 18 %増加した（Table 4-1）。このことが IE-NF ホエイと NF
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ホエイの初期透過流束の違いを引き起こした可能性が考えられる。リン酸カル

シウムは乳製品の膜分離過程においてファウリングを引き起こすことが知られ

ており（Rice et al., 2006）、IE-NF ホエイにおける透過流束低下の抑制は、リン酸

含量の低下（引いてはファウリングの要因となりうるリン酸カルシウムの低下）

と関与しているかもしれない。 

NF 濃縮における固形分、Na 濃度、K 濃度、Cl 濃度変化を Figure 4-9 に示し

た。Na および K の濃度は NF ホエイのいずれの濃縮過程においても濃縮に伴い

上昇したが、IE-NF ホエイのそれらはわずかしか上昇しなかった。これは、NF

ホエイと比べて IE-NF ホエイの方が効率よく Na、K が除去できていることを示

している。Cl については NF ホエイ、IE-NF ホエイのいずれの濃縮過程において

も若干ではあるが濃度の低下が認められ、Na、K より効率的に NF 膜を透過する

ことが示された。 

Figure 4-10 には Cl／(Na + K)比と Na、K、Cl の NF 膜における阻止率との関係

を示した。Na および K の阻止率は供給タンク液の Cl／(Na + K)比に相関するこ

とが示された。Cl／(Na + K)比が 1 に近い場合には Na、K、Cl のいずれにおいて

も阻止率は 0 に近い値となり、これらが概ね等しく透過することが示唆される。

一方、Na + K 含量に対し Cl が少ない場合には、Na、K の阻止率は高く、これら

イオンが透過しにくい状況であること、Cl の阻止率はマイナスの値を示し非常

に透過しやすい状況であると理解できる。 

NF ホエイにおいては、NF 濃縮前の Na + K の mol 数 89.3 mmol/100g of TS、

Cl の mol 数 46.3 mmol/100g of TS から Cl／(Na + K)比は 0.52 と計算され、NF 運

転開始時の Na、K、Cl の阻止率は夫々、45 %、48 %、－9 %であった。4 回目の

濃縮終了後では Cl／(Na + K)比は 0.01 未満となり、夫々の阻止率は 89 %、90 %、

－200 %未満であった。NF ホエイでは最初から Na + K 含量と比べ Cl 含量が低

く NF 濃縮過程で電気的中性を維持するために Na、K イオンが Cl イオンよりも

透過しにくくなり、Cl／(Na + K)比の低下、およびそれに伴う Na、K の阻止率

の上昇が引き起こされ、この阻止率の上昇が更なる Cl／(Na + K)比の低下、Na、

K 阻止率の上昇を招いたものと考えられる。 

IE-NF ホエイにおいては、NF 濃縮前の Na + K の mol 数 88.2 mmol/100g of TS、

Cl の mol 数 91.3 mmol/100g of TS から Cl／(Na + K)比は 1.04 と計算され、NF 運

転開始時の Na、K、Cl の阻止率は夫々、8 %、11 %、1 %であった。NF 濃縮過

程でCl／(Na + K)比の低下が認められ、4回目の濃縮終了後では 0.32まで低下し、
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この時の Na、K、Cl の阻止率は夫々53 %、57 %、－80 %であった。この時点で

の Na、K の低減率はどちらも 90 %以上となっており、この阻止率の上昇は実用

上問題ないものと思われる。 

Na + K と Cl が等 mol である場合、電気的中性の維持のために Na + K と Cl は

1：1で膜を透過し、Cl／(Na + K)比はNFの過程で変化しないものと思われるが、

今回の試験では Cl／(Na + K)比の低下が観察された。ホエイ中の Ca、Mg イオン

はリン酸やクエン酸と強く相互作用し NF 膜を透過しにくい状態で存在すると

考えられるが、イオン交換によりリン酸、クエン酸が低減した（Cl に置換され

た）結果、Ca、Mg はフリーの Ca、Mg イオンとして存在する割合が増えたと考

えられる。これらイオンの一部が NF 膜を透過する際、Cl イオンと対をなして

透過し、結果として Cl／(Na + K)比が低下、Na、K イオンの阻止率があがった

ものと考えられる。この阻止率の増加は更なる Cl／(Na + K)比の低下を引き起こ

し、最終的には Cl／(Na + K)比 0.32、Na、K の阻止率 53 %、57 %になったもの

と考えられた。 

Cl の阻止率はほぼ全ての Cl／(Na + K)比で負の値を示した。阻止率が負の値

を示すということは、阻止率を求める式より、濃縮液側に比べて透過液側の Cl

濃度が高かったことを示す。ホエイや脱脂乳のナノ濾過において、本章で観察

されたのと同様に Cl が負の阻止率を示す現象は数多く報告されている

（Levevstein et al., 1996; 佐藤ら, 2004; Suárez et al., 2006; Suárez et al., 2009; 

Yunoki et al., 2002）。これは、濃縮液側にたんぱく質やリン酸、クエン酸など膜

を透過しない負の電荷物質が存在するためDonnan効果により膜を透過できる陰

イオンである Cl が、透過した陽イオンに引っ張られる形で膜を透過すると考え

られており（Levevstein et al., 1996; Suárez et al., 2009）、本結果もこれまでの報告

と矛盾しない結果であった。なお、IE-NF ホエイと NF ホエイの Cl 阻止率は異

なったが、これは、Cl／(Na + K)比の相違を反映したものと考えられる。 

上記の結果として、NF 濃縮 4 回終了時の NF ホエイにおいては、Na および K

の低減率はそれぞれ 59 %、58 %であったが、IE-NF ホエイでは、Na、K の低減

率はそれぞれ 92 %、90 %と高値を示し、90 %以上の高度な低減が可能であった。

一方、Ca、Mg は約 35 %残存させることが可能であった。たんぱく質、乳糖の

顕著な低下は IE-NF ホエイ、NF ホエイのいずれにおいても認められなかった。

これらのことから、塩素型陰イオン交換処理した後に NF 脱塩する本法は、有用

な栄養成分を残しつつ、ホエイの応用の障害となることの多い一価イオンを高
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度に除去できる新規脱塩法と考える。 

今後、本 IE-NF ホエイのその後の処理プロセス、例えば、エバポレーターや噴

霧乾燥への影響について確認が必要である。また、本新規脱塩法の適応を広げ

るため、チーズ製造に由来するホエイだけでなく、牛乳に酸を加えてカゼイン

を製造する際に得られる酸ホエイなどへの適用の可能性についても検討を行う

必要がある。 

 

４．５ 結言 

 ホエイの NF 脱塩においては、膜を通過する一価陽イオンである Na、K 含量

に比較して一価陰イオンである Cl 含量が低く、電気的バランスによる制約を受

けるため高度脱塩が達成出来ない。ホエイを塩素型陰イオン交換カラムに通液

し Cl 含量を増加させ、Cl／(Na + K)比が 1 に近くなるよう調整した後、NF 濃縮

を行った。陰イオン交換を行わず NF 脱塩処理したホエイでは、Na および K の

低減率は 59 %、58 %であったのに対し、陰イオン交換処理ホエイでは 92 %、90 %

と大きく低減率が向上した。Table 4-3 に従来法と本法のメリット、デメリット

を示した。本章で提示した塩素型陰イオン交換樹脂に通液し、その後 NF 脱塩を

行うという脱塩法は、NF 法又は ED 法で脱塩した後に、H 型陽イオン交換樹脂

と OH 型陰イオン交換樹脂に通液する従来法と異なる方法であり（Figure 4-11）、

Na、K を高度に脱塩しつつも Ca、Mg を残存させるという特徴を持つ新規なホ

エイの高度脱塩法である。 
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Table 4-1  Composition of the whey before and after ion exchange treatment in a 

column charged with chloride ions. 

 

  

 Before IE After IE 

(IE whey) 

Difference 

mmol/100 g of TS 
2
 

Na 24.8 26.0 1.2 

K 59.7 62.2 2.5 

Cl 47.2 91.3 44.1 

Ca 10.6 9.4 −1.2 

Mg 4.2 3.1 −1.1 

Phosphoric acid 12.1 6.6 −5.5 

Citric acid 10.7 0.7 −10.0 

Na + K 84.5 88.2 3.7 

Total 
1
 169 199 30 

Cl/(Na + K) 0.56 1.04  

pH 6.57 6.42  

1 
Sum of Na, K, Cl, Ca, Mg, phosphoric acid and citric acid content 

2 
The TS content of the whey was 7.93 % before the anion-exchange (total weight = 73.6 kg) 

and 7.36 % after the anion-exchange (total weight = 74.5 kg). 
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Table 4-2  Composition of NF and IE-NF whey before and after 4-stage of two fold 

concentration by nanofiltration. 

 

1
NF whey: the whey without ion-exchange treatment. 

2
The Cl content of the NF whey was below the limit of quantification. 

  

 NF whey
1
 IE-NF whey 

Before 

1st NF 

concentration 

After 

4th NF 

concentration 

Reduction 

 

Before 

1st NF 

concentration 

After 

4th NF 

concentration 

Reduction 

 

 mmol/100 g TS mmol/100 g TS % mmol/100 g TS mmol/100 g TS % 

Na 26.0 10.7 58.8 26.0 2.2 91.5 

K 63.3 26.7 57.8 62.2 6.0 90.4 

Cl 46.3 < 0.3
2
 > 99.4 91.3 2.6 97.2 

Ca 11.2 11.4 −1.8 9.4 3.3 64.9 

Mg 4.5 4.6 −2.2 3.1 1.1 64.5 

Phosphoric acid 11.4 9.7 14.9 6.6 4.8 27.3 

Citric acid 10.4 10.7 −2.9 0.7 0.8 −14.3 

       
 g/100 g TS g/100 g TS % g/100 g TS g/100 g TS % 

Ash 7.0 3.4 51.4 6.6 1.6 75.8 

Protein 13 13 

 

0 13 13 0 

Lactose 79 83 −4 75 86 −14 
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Table 4-3  Demineralisation techniques and its characteristics. 

 

 

 

  

Demineralisation techniques Characteristics

Ion exchange

(Cation + Anion)

・It can achieve high demineralisation.

・The operation is complicated.

・It is necessary to use large amount of regenerant such as acid and alkali.

・Calcium and magnesium ions, benificial nutritionally, are removed.

Nanofiltration

・It can simultaneously concentrate and demineralise.

・The simple device.

・It is difficult to achieve high demineralisation.

Electrodialysis

・It can achieve high demineralisation.

・The complicated device

・Toxic gas is generated.

New process

(Anion exchange + Nanofiltration)

・It can achieve high demineralisation.

・The simple device

・Calcium and magnesium ions, beneficial nutritionally, remain.

・The operation is complicated.
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1. Anion-selective membrane 

2. Cation-selective membrane 

3. Gasket for the diluting compartment 

4. Gasket for the concentrating compartment 

5. Spacer 

 

Fig. 4-1 Vertical flow by sheet-flow spacer and gasket （冨田ら, 1983）. 

 

  

＋

Anode

－

Cathode

1 5 3 2 4 1

Diluting stream (whey) 

Concentrating stream 
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Fig. 4-2  The flow of continuous ED system. 

D: Diluting compartment, C: Concentrating compartment, Rec: Rectifier for DC current, 

P: Pump, E: Electrode rinse soln, V: Volt meter, A: Current meter.（冨田ら, 1983） 
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Fig. 4-3  Schematic diagram of deminarization of whey by NF (Nano Filtration). 

Only NF can’t achieve highly demineralization, because of shortage of Cl
-
. 

  

The Cl
-
 content is sufficient. 

The Cl
-
 content is deficient.  

NF membrane 

NF membarane 
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Fig. 4-4  The purpose of anion exchage in Cl-form. 
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(in tank) 
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Circulation 

IE-Water 
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Fig. 4-5  Diagram of the NF batch concentration system. 

FI, flow indicator; PI, pressure indicator; TI, temperature indicator; PS, platform scale; 

IE-water, ion-exchanged water; Circulation, permeate was returned to the tank during 

total circulation. 
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Fig. 4-6  Process of IE-NF whey and NF whey. 

 

  

Whey powder solution 5% w/w 

Anion exchange 

(IE whey) 

[NF (×2) + Dia filtration] ×4 

IE-NF whey NF whey 
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Fig. 4-7  Experiment outline of NF concentration process. 

  

↓ ↓ ↓

Test 1st NF 2nd NF 3rd NF 4th NF Retentate

whey concentration concentration concentration concentration (approx.

(100kg) cycle cycle cycle cycle 50kg)

↓ ↓ ↓ ↓

Drain 50 kg of Drain 50 kg of Drain 50 kg of Drain 50 kg of 

the permeate the permeate the permeate the permeate

Total circulate

and add 50 kg

of IE-water

Total circulate

and add 50 kg

of IE-water

Total circulate

and add 50 kg

of IE-water
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Fig. 4-8  Permeate flux during NF. 
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Fig. 4-9  Composition changes during the NF process. 

(a) TS, (b) Na, (c) K and (d) Cl content. 
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Fig. 4-10  Relationship between the Cl/(Na + K) ratio and the rejection during NF.  

(a) the Cl/(Na + K) ratio versus the rejection of Na and K (b) the Cl/(Na + K) ratio 

versus the rejection of Cl. Numbers in square and ordinary brackets are the number of 

concentration cycles for the IE-NF and the NF whey, respectively. 
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Fig. 4-11  New process and former process. 
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第５章 塩素型イオン交換処理したホエイのナノろ過濃縮における 

透過流束変化に関する理論的解析 

 

５．１ 緒言 

第 2 章において、ホエイ中の溶質をナノろ過（NF）膜を透過する成分 Ap（透

過溶質）と NF 膜を透過しない成分 Ar（非透過溶質）の 2 つに分けられるものと

仮定し、濃度分極式と輸送方程式から非透過溶質の物質移動係数を求めること

で、ホエイの NF 濃縮時の透過流束変化を予測できる理論的解析法を構築した。 

第 3 章においては、第 2 章で示した循環ループを持たない単純な回分濃縮だ

けでなく、実製造設備に採用されることが多い循環ループを持つ循環式回分濃

縮法においても本解析法が利用可能であることを示した。 

一方、第 4 章にて、ホエイの高度脱塩法として、ホエイを塩素（Cl）型陰イ

オン交換樹脂に通液しクエン酸、リン酸などを Cl に交換することで、ホエイ溶

液中の Cl 含量をナトリウム（Na）、カリウム（K）と同程度にしたイオン交換ホ

エイとした後、NF 濃縮を行うことで高度に脱塩する方法を示した。ホエイ中の

クエン酸、リン酸は主として前述の非透過溶質に分類され、Cl は透過溶質に分

類される。したがって、塩素型陰イオン交換樹脂への通液によりホエイ中の非

透過溶質が減少し、透過溶質が増加することが考えらる。本章においては、NF

濃縮前にイオン交換処理し通常と組成が異なるホエイにおいても、本理論的解

析法により NF 濃縮中の透過流束変化を予測することが可能かを検討すると共

に、イオン交換による組成変化が解析結果に及ぼす影響を検討した。 

 

５．２ イオン交換および NF 脱塩実験 

５．２．１ 材料と方法 

1) 原料ホエイ 

 第 3 章、第 4 章で用いたホエイ粉末（EPI SWEET WHEY POWDER-LAITA 社

製）を用いた。 

 

2) イオン交換装置 

 第 4 章と同じく陰イオン交換樹脂 IRA-402BL（ロームアンドハース社製）7 L

をカラム（直径 120 mm×高さ 1000 mm）に充填し、NaCl 水溶液を通液し、塩素

型にしたものを用いた。 
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3) NF 装置 

 NF 装置の概略を Figure 5-1 に示した。第 2 章、第 4 章と同じく、NF 膜は GE 

Water & Process Technologies 社製の DL3840C-30D（膜面積 7.4 m
2）を用い、NF

エレメントをステンレス製の圧力容器に装填し、ジャケット付きタンク、昇圧

ポンプを使用した。流量計（FI）、圧力計（PI）、温度計（TI）を設置した。運転

圧力は背圧弁を手動で操作することで調節し、透過流束はパーミエイトを台秤

（PS）で計量して求めた。 

 

4) 実験方法 

イオン交換ホエイ（IE ホエイ）の調製  

 原料ホエイ粉末 6.0 kg を固形濃度約 8.0 %になるよう水 67.6 kg に溶解し、10℃

以下に冷却した液を塩素型陰イオン交換装置に空間速度 6 /h で通液した。回収

した液全てを Figure 5-1 の供給タンクに投入し、装置内の液量が 100 kg となる

よう加水した。本液（IE ホエイ、固形濃度 5.43 %）を NF 脱塩・濃縮実験に供

した。 

 

水透過係数の測定 

供給タンクに水を入れ、供給流量 1.0 m
3
/h、温度 10 ± 1℃、操作圧力 0.4 およ

び 0.8 MPa で水の透過流束を測定した。 

実験終了後も装置内を水で洗浄・置換した後、同様にして水の透過流束を測

定した。 

 

ホエイ濃縮実験と分析用サンプル採取方法 

 第 2 章と同様の手順で、IE ホエイを供給流量 1.0 m
3
/h、操作圧力 1.2 MPa、温

度 10 ± 1℃の条件下で、透過液を供給タンクに戻す全循環方式で透過液排出総量

が 50 kg になるまで NF 濃縮し、低圧循環時、透過液量 0 kg、25 kg および 50 kg

時に供給タンク液、保持液および透過液を採取した。 

 

分析方法 

 採取したサンプルは、第 3 章の方法にて水基準溶質 mol 濃度、固形濃度、密

度を分析した。ミネラル含量（Na、K、Ca、Mg および Cl）、クエン酸およびリ

ン酸含量、灰分、たんぱく質、乳糖含量は第 4 章と同じ方法を用いて求めた。 
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５．２．２ 実験結果 

 水透過係数 Lp の濃縮実験前の測定値は 10.9×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）、濃縮実

験・水洗後の水透過係数 Lpは 10.9×10
-6

 m
3
/（m

2・MPa・s）であった。実験前後

の値が同等であったことから、実験中の不可逆的なファウリングはなかったも

のと推察された。理論的解析には本水透過係数 Lpの値を使用した。 

 原料ホエイ、IE ホエイの乾燥基準固形量 100 g 当たりのミネラル、リン酸、

クエン酸含量および一般組成を Table 5-1 に示した。 

 イオン交換処理によりリン酸とクエン酸が 16 mmol/100 g of TS 減少し、Cl が

44 mmol/100 g of TS 増加したが、Na、K などの陽イオン含量はほとんど変化し

なかった。その結果、主な透過溶質である Na、K、Cl の合計値が 132      

mmol/100 g of TS から 180mmol/100 g of TS に増加した。 

第 4 章と同様に、IE 後に NF 処理したホエイを脱塩途中の物も含めて IE-NF

ホエイと呼ぶ。IE-NF ホエイの NF 濃縮実験時の透過流束の測定値、分析法で示

したそれぞれの分析値を Table 5-2 に示した。透過液を排出しない低圧循環時を

カラム①、NF のスタートとなる高圧循環時をカラム②、透過液で 25 kg 排出時

点をカラム③並びに終了時の 50 kg 排出時点をカラム④として示した。併せて、

透過流束 J および透過液の累積値の経時変化を Figure 5-2 に示した。NF 濃縮に

より、透過流束 J は、3.92×10
-6から 1.46×10

-6 m
3
/（m

2・s）にまで減少した。透

過流束欄の下に、透過液の N 倍濃縮時の積算平均固形濃度 SpN-ave を示した。カ

ラム③の濃縮途中の透過液 25 kg 排出時点では SpN-ave = 0.46 %であり、カラム④

の最終濃縮時の透過液 50 kg 全体の固形濃度の測定値は SpN-ave = 0.49 %であった。

透過液中の固形濃度 SpNは 0.41 %から 0.58 %に、透過液中の水基準溶質 mol 濃

度 C’ppNは 97 mol/t-water から 111 mol/t-waterに、透過液の密度 HpNは 1.0024 t/m
3

-perm

から 1.0032 t/m
3

-permに変化した。透過液欄の下にホエイの固形濃度、ホエイ中の

水基準溶質 mol 濃度およびホエイの密度の変化を示した。濃縮に伴い固形濃度

Stkは 5.52 %から 10.99 %となり、ホエイの水基準溶質 mol 濃度 C’およびホエイ

の密度 HNも上昇した。 

 

５．３ 理論的解析 

５．３．１ 理論的解析法  

理論的解析法については第 2 章の方法を適用し、ホエイの各種特性値の算出

や透過流束変化の予測を行った。 
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５．３．２ 理論的解析結果 

はじめにモジュール内ホエイの重量濃縮倍率 N を求め、得られた濃縮倍率 N

を用いて、ホエイの重量 DN変化並びにホエイ溶液中の水重量 WN変化などを求

めた結果を Table 5-3 に示した。NF 濃縮各 3 時点（前述の②～④）で求めた透

過溶質の mol 質量 Mpと溶質密度 ρpの平均値は 0.047 kg/mol および 2702 kg/m
3

であった。 

Table 5-3 で得られた重量濃縮倍率 1.06、1.41、2.15 倍時の透過液の溶質濃度

C’ppNの値とホエイ溶液中の水重量 WNの値を Figure 5-3 にプロットし、直線の

傾き（E – 1）から透過溶質の透過率を E = 0.823 と求めた。一般的に利用される

阻止率では 0.177 であった。 

透過溶質による膜を介した浸透圧差を求める目的で供試ホエイ中の初期透過

溶質量 Ap1 を求めた（Table 5-4）。IE-NF ホエイの透過溶質量 Ap1 は、平均値

11.03mol と計算された。この値はイオン交換処理をせずに同条件で解析された

第 3 章実験-3 の値 7.21 mol よりも高く、イオン交換処理により、非透過である

クエン酸、リン酸が透過溶質である Cl に置き換わったことを反映していると考

えられた。 

IE-NF ホエイ中の非透過溶質量 Arは Ar = A1 – Ap1で求められる。全溶質 mol 数

A1を低圧循環ホエイの溶質 mol 濃度 C’ = 245 mol/t-water と水重量 WNから A1 = 

23.22 mol と求め、これから Ar = A1 – Ap1 = 23.22 – 11.03 = 12.19 mol と算出した。

得られた非透過溶質量は、第 3 章の実験-3 で計算された 13.93 mol よりも低く、

透過溶質量と同様、イオン交換処理により、非透過溶質が透過溶質に置き換わ

ったことを反映していた。これらの解析結果から、供試ホエイの溶質量に占め

る透過溶質と非透過溶質の mol 比は、それぞれ 0.475、0.525 と求められた。 

非透過溶質の溶液基準濃度 Cr mNを求めるためには、透過溶質の mol 容積 vp、

非透過溶質の mol 容積 vrを求める必要がある。得られたホエイの特性値の結果

を Table 5-5 に示した。 

 非透過溶質の物質移動係数 krは、各濃縮倍率時点のデータから 4.61×10
-6

 m/s、

4.26×10
-6

 m/s および 4.24×10
-6

 m/s と求められほぼ一定値を示しており、その平均

値は、kr = 4.37×10
-6

 m/s であった（Table 5-6）。 
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５．４ 考察 

５．４．１ IE-NF ホエイとホエイの特性値について 

第 3 章において、本章で用いたものと同じフランス産ホエイをイオン交換す

ることなく同じ条件で NF 濃縮し理論的解析を行っている。Table 5-7 に本章と

第 3 章のホエイの特性値に関する解析結果を示した。イオン交換していない通

常のホエイと比較し、IE-NF ホエイの非透過溶質の物質移動係数 krは低い値であ

った。 

ホエイ中の全溶質を非透過溶質と透過溶質に分けて取扱う本解析法において

は、非透過溶質と透過溶質の比率は重要な因子である。本解析法により求めた

IE-NF ホエイの非透過溶質比率（Ar /A1）はイオン交換処理していないホエイと

比べ低値を示した。これは、一般に非透過溶質に分類されるリン酸とクエン酸

がイオン交換により透過溶質である塩素に置き換わったこと、並びに、本試験

の条件においても非透過溶質に分類されるリン酸、クエン酸が NF 膜を透過しな

かったことを反映した結果と考えられる。また、IE-NF ホエイの非透過溶質の

mol 質量はイオン交換していないホエイと比べて高値を示した。これは、非透過

溶質の他の成分であるたんぱく質、乳糖などに比べて分子量の小さいリン酸、

クエン酸の非透過溶質中に占める割合が減少したためと考えられる。この mol

質量の増加に伴い非透過溶質の拡散係数が低下し、結果として物質移動係数 kr

が小さくなったと思われる。 

 

５．４．２ 透過流束のシミュレーション 

得られたホエイ特性値などを用いて各重量濃縮倍率 N 倍時の透過流束 J を、

第 2 章の方法に従いシミュレーション計算した。ホエイ溶液中の水重量 WN時の

重量濃縮倍率 N を初期ホエイ重量を用いて算出し（Table 5-8）、透過流束 J を非

線形方程式の解法により求めた。Figure 5-4 には、本研究で得た IE-NF ホエイの

理論値並びに同じ原料ホエイをイオン交換することなく本章と同条件で NF 濃

縮して得た理論値（第 3 章）を示した。イオン交換した場合においても、イオ

ン交換していない場合と同様に理論値と実験値は良く一致し、成分組成が異な

る IE-NF ホエイにおいても第 2 章で構築した理論的解析法が適応可能であった。 

 また、IE-NF ホエイではイオン交換しなかったホエイに比べて透過流束 J が減

少する結果が得られた。イオン交換による非透過溶質の物質移動係数 kr の減少

は、透過流束 J が減少する方向に寄与し、イオン交換による非透過成分リン酸、
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クエン酸の透過成分である Cl への置換（非透過溶質量の減少）は、ホエイ中の

非透過溶質の濃度減少を引き起こし、透過流束 J が増加する方向に働くと考え

られる。今回の実験結果を理論的解析から考察すると、非透過溶質の物質移動

係数 kr の透過流束に対する効果の方が、非透過溶質濃度の効果よりも大きかっ

た結果と推察された。我々のシミュレーションにおいては、各時点で得られた

非透過溶質の物質移動係数 kr は安定して同じ値を示し、その平均値を用いて求

めたホエイの特性値を基に各時点での透過流束を算出しており、実験範囲にお

いて我々の理論的解析が成り立っていることが確認出来た。 

 

５．５ 結言 

NF 濃縮において、透過流束は設備の設計や運転条件を検討する際に重要な要

素である。ホエイを塩素型陰イオン交換樹脂に通液した後、NF 濃縮する新規な

高度脱塩法においても、第 2 章で提示した理論的解析法によって透過流束の変

化予測が可能か検討した。理論的解析により求めた非透過溶質の物質移動係数

はイオン交換処理によるホエイの組成変化を反映しているものと思われた。ま

た、透過流束の理論値は実験値と良く一致した。 

ホエイ中の溶質を透過溶質と非透過溶質に分けて取り扱う本解析法は、通常

のホエイと成分組成の大きく異なる IE-NF ホエイにおいても透過流束を精度良

く予測することが出来、NF 濃縮の幅広い範囲に適応可能な有用性の高い方法で

あると考える。 
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Units Whey IE whey

Na mmol/100 g of TS 24.8 26.0

K mmol/100 g of TS 59.7 62.2

Cl mmol/100 g of TS 47.2 91.3

Ca mmol/100 g of TS 10.6 9.4

Mg mmol/100 g of TS 4.2 3.1

Phosphoric acid mmol/100 g of TS 12.1 6.6

Citric acid mmol/100 g of TS 10.7 0.7

Protein g/100 g of TS 12.6 12.9

Lactose g/100 g of TS 72.8 75.3

Ash g/100 g of TS 6.6 6.6

Table 5-1  Compositions of whey and IE whey. 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
TS: Total solids 
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Table 5-2  Measured values of IE-NF whey. 

①

Symbols Units
Before

concentration

t  (time) min  

P N kg  

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s)  

S pN-ave %

S pN %

C’ ppN mol/t-water

H pN t/m
3
-perm

In tank In tank
Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate
In tank

Outlet of

retentate

S N % 5.43 5.52 5.97 7.28 7.64 10.99 11.25

C’ N mol/t-water 245 250 264 305 310 430 438

H N t/m
3
-whey 1.0219 1.0223 1.0241 1.0292 1.0307 1.0442 1.0453

② ③ ④

Total circulation at

operating pressure

During

concentration

Last stage of

concentration

0 17.2 43.0

Data of

permeate

0 25 50

3.92 2.84 1.46

0.41 0.46 0.49

0.41 0.47 0.58

Data of

IE whey

97 102 111

1.0024 1.0027 1.0032

Operating conditions: Feed rate: 1.0 m3/h, Operating pressure: ΔP = 1.2 MPa, Temperature: 10 ± 1℃ 

PN: Weight of permeate 

J: Flux 

SpN-ave: Solid concentration in total permeate up to N of concentration factor 

SpN: Solid concentration of permeate 

C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 

HpN: Density of permeate 
SN: Solid concentration of whey 
C’N: Molality of whey 
HN: Density of whey 
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Table 5-3  Calculated results of weight concentration factors, whey weight, whey 

solids, water in whey, whey volume, molar weight of permeable solute and solute 

density of permeable solute. 

 
 

Water density Gρ = 0.9997 [t/m3
-water] 

PN: Weight of permeate 

J: Flux 

SpN-ave: Solid concentration in total permeate up to N of concentration factor 

SpN: Solid concentration of permeate 

C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 

HpN: Density of permeate 

SN: Solid concentration of whey 
C’N: Molality of whey 
HN: Density of whey 

  

① ② ③ ④

Symbols Units Equations
Before

concentration

Total circulation

at operating

pressure

During

concentration

Last stage of

concentration
Average

Concentration

factor
N Eq. (2･10) 1.00 1.06 1.41 2.15

S N % Eq. (2･11) 5.43 5.75 7.46 11.12

C’ N mol/t-water Eq. (2･11) 245 257 308 434

H N t/m
3
-whey Eq. (2･11) 1.0219 1.0232 1.0299 1.0448

D N t Eq. (2･12) 0.1002 0.0943 0.0711 0.0466

B N t Eq. (2･13) 0.0054 0.0054 0.0053 0.0052

W N t Eq. (2･14) 0.0948 0.0889 0.0658 0.0414

Z N m
3
-whey Eq. (2･15) 0.0981 0.0921 0.0691 0.0446

M p kg/mol Eq. (2･35) 0.042 0.046 0.053 0.047

ρ p kg/m
3 Eq. (2･36) 2977 2673 2456 2702

Calculated results of

whey

Calculated results of

permeable solute

Whey retentate in NF

module
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Table 5-4  Analyzed quantities of permeable solute in feed IE-NF whey. 

Concentration

factor N
1.06 1.41 2.15 Average

Permeable solute

A p1

mol

11.04 11.01 11.04 11.03

A p1: Permeable solute quantity in whey at start
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Table 5-5  Characteristic values of whey solute in feed IE-NF whey. 

 

Total solute A 1 = 23.22 M 1 = 0.234 ρ 1 = 1665 v 1 = 141

Permeable solute A p1 = 11.03 M p = 0.047 ρ p = 2702 v p = 17

Non-permeable solute A r = 12.19 M r = 0.404 ρ r = 1601 v r = 252

 In feed whey
Solute quantities Molar mass Solute density

Molar volume

of solute

mol kg/mol kg/m
3

×10
-6

 m
3
/mol
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Table 5-6  Analyzed results of mass transfer coefficient of non-permeable solute. 

Symbols Units Equations ② ③ ④

Concentration factor N 1.06 1.41 2.15

⊿π MPa Eq. (2･30) 0.840 0.940 1.066

⊿π ApN MPa Eqs. (2･19), (2･29) 0.049 0.052 0.056

⊿π ArN MPa Eq. (2･31) 0.791 0.888 1.010

C’ r mN
mol/t-water Eq. (2･32) 336 377 429

C’ pN
mol/t-water Eqs. (2･17), (2･19) 118 124 135

C r mN mol/m
3

-whey Eq. (2･34) 309 344 386

Volume of whey Z N m
3

-whey Eqs. (2･19), (2･45) 0.0921 0.0691 0.0446

Calculation of C rbN C rbN mol/m
3

-whey Eq. (2･46) 132 176 273

Mass transfer

coefficient
k r ×10

-6
m/s Eq. (2･47) 4.61 4.26 4.24

Average of mass transfer coefficient 4.37

Conversion for C r  mN

Calculation for C’ r  mN

 
 
⊿π: Osmotic pressure difference by means of both non-permeable and permeable solutes between membrane 

⊿πApN: Osmotic pressure difference by permeable solute  between membrane 
⊿πArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute between membrane 
C’r mN: Molality of non-permeable solute per t-water on the membrane surface 

C’pN: Molality of permeable solute per t-water in whey 
Cr mN: Molarity of non-permeable solute per m3-whey on the membrane surface 
CrbN: Molarity of non-permeable solute per m3-whey 
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Table 5-7  Characteristic values of IE-NF whey and NF whey.  

 

 

  

Ratio of non-

permeable solute

M r (Molar mass of non-

permeable solute)

kg/mol

k r (Mass transfer coeffient

of non-permeable solute)

×10
-6

 m/s

IE-NF whey 0.525 0.404 4.37

NF whey* 0.659 0.359 5.83

*Based on the data, Tables 3-6 and 3-7
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Table 5-8  Calculated flux changes by decrease of water quantity in IE-NF whey. 

Symbols Units Equations ② ③ ④

W N t 0.0889 0.0658 0.0414

A pN mol Eq. (2･19) 10.46 8.17 5.58

Z N m
3
-whey

Eq. (2･45) 0.0921 0.0691 0.0446

C rbN mol/m
3
-whey

Eq. (2･46) 132 177 274

J a ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Input values 3.78 2.89 1.50

C r mN mol/m
3
-whey

Eq. (2･48) 314 342 385

C’ pN mol/t-water Eq. (2･17) 118 124 135

C’ r mN mol/t-water Eq. (2･49) 342 375 428

C’ ppN mol/t-water = EC’ pN from Eq. (2･18) 97 102 111

⊿π ApN MPa Eq. (2･29) 0.049 0.052 0.056

⊿π ArN MPa = RTGC’ r mN 0.805 0.883 1.006

⊿π MPa Eq. (2･16) 0.854 0.935 1.063

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Eq. (2･5) 3.78 2.89 1.50

Goal seek =J a/J 1 1 1

J ×10
-6

 m
3
/(m

2・s) Data in experiment 3.92 2.84 1.46

C’ ppN mol/t-water Data in experiment 97 102 111
 

WN: Water quantity of whey 

ApN: Permeable solute quantity in whey 
ZN: Volume of whey 
CrbN: Molarity of non-permeable solute per m

3
-whey 

Ja: Input values of flux for Goal seek  
Cr mN: Molarity of non-permeable solute per m

3
-whey on the membrane surface 

C’pN: Molality of permeable solute per t-water in whey 
C’r mN: Molality of non-permeable solute per t-water on the membrane surface 

C’ppN: Molality of permeable solute per t-water in permeate 
⊿πApN: Osmotic pressure difference by permeable solute between membrane 
⊿πArN: Osmotic pressure difference by non-permeable solute between membrane 
⊿π: Osmotic pressure difference by means of both non-permeable and permeable solutes between 
membrane 
J: Flux
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Fig. 5-1  Flow diagram for experiment. 

FI, flow indicator: PI, pressure indicator: TI, temperature indicator: PS, platform scale 
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Figure 5-2  Changes of permeate flux (a) and weight of permeate (b) during 

nanofiltration. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, J: Flux, PN: Weight of permeate. 
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Fig. 5-3  Analyses of permeability coefficient of permeable solute. 

Wx: Weight of water at x of concentration factor, Wy: Weight of water at y of 

concentration factor, C’ppx: Molality in permeate at x of concentration factor, C’ppy: 

Molality in permeate at y of concentration factor. 
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Fig. 5-4  Comparison simulated with measured flux of IE-NF whey and NF whey.  

IE-NF whey (Chapter 5):    Simulation,    Measured value.  

NF whey (Chapter 3, Fig. 3-8(c)):    Simulation,    Measured value. 

②: Total circulation at operating pressure, ③: During concentration, ④: Last stage of 

concentration, N: Concentration factor, J: Flux. 

  

NF whey (Chapter 3) 

Ratio of non-permeable solute:0.659 

IE-NF whey (Chapter 5) 

Ratio of non-permeable solute:0.525 

② 

③ 

④ 
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第６章 結論 

 

本研究は、ホエイのナノろ過（NF）脱塩時における、透過流束の変化を理論

的に解析したものである。ホエイは、育児用ミルクの人乳化に大きく貢献する

ホエイたんぱく質や乳糖を多く含むなど栄養的価値が高い一方、ナトリウム

（Na）、カリウム（K）、塩素（Cl）などの含量が高く、育児用ミルクを含む食品

原料として使用する際には脱塩が必要であった。ホエイの脱塩には、NF 膜が広

く用いられているが、ホエイは多種多様な成分を含むため、実用的な透過流束

変化を予測出来るような理論的解析を行うことは困難であった。本研究では、

ホエイの成分を膜を透過する成分（透過溶質）と透過しない成分（非透過溶質）

の 2 成分からなると仮定し、単純化することで、NF 濃縮中の透過流束変化を精

度良く予測出来る理論的解析法を構築した。また、従来ホエイを高度に脱塩し

ようとした場合、NF だけでは高度脱塩が難しく、NF または電気透析装置によ

る脱塩と、陽イオン交換樹脂と陰イオン交換樹脂を組み合わせて高度脱塩を達

成することが一般的であったが、一旦塩素型陰イオン交換樹脂に通液し、ホエ

イ中の一価の陽イオンと陰イオンの比を調整した後、NF 脱塩するという新しい

脱塩法も確立した。 

第 1 章では、ホエイの栄養学的価値、ホエイの脱塩法の必要性、NF 脱塩法の

乳業における状況など、本研究の背景や目的、意義について論述した。 

第 2 章では、ホエイを循環ループを持たない単純な回分濃縮した際の透過流

束の変化の予測を目的とした理論的解析法の構築を試みた。市販ニュージーラ

ンド産ホエイ粉末を固形濃度 5.34 %に溶解した還元ホエイ溶液 0.1 t を有効膜面

積 7.4 m
2のエレメントを装着した NF 装置に供給流量 1.0 m

3
/h で通液し、操作温

度 10°C、操作圧力 1.2 MPa でホエイ重量比で約 2.2 倍まで回分濃縮し透過流束

の変化を測定した。透過流束の変化を測定すると共に、分析用サンプルをホエ

イ、透過液から経時的に採取した。多種多様な成分から成るホエイ中の溶質を

NF 膜を透過する成分（透過溶質）と NF 膜を透過しない成分（非透過溶質）の

2 つの成分だけからなるとして解析を行い、実験結果を用いて透過流束値を理論

的に求めた。理論値と実験値は一致し、当該解析が適切であることを確認する

ことが出来た。 

第 3 章では、第 2 章で構築した理論的解析法を工場での設備に近似した装置、

すなわち、得られた保持液の一部を供給タンクに、残りを循環ループを通じて
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NF モジュールに戻す、循環ループを持つ回分式の NF 装置においても応用可能

な理論的解析法について検討した。市販のフランス産ホエイ粉末を溶解したホ

エイ溶液 0.1 tを 7.4 m
2のスパイラルエレメントを持つNFモジュールに 2.5 m

3
/h

の流量で通液し、得られた保持液の一部を供給タンクに、残りを循環ループを

通して NF モジュールに戻す循環式回分濃縮法にて約 2.2 倍まで濃縮し、透過流

束の測定を行った。操作圧力は 1.2 MPa 並びに 1.7 MPa の 2 条件とした。また、

循環ループを持たない回分濃縮法にて循環流量 1.0 m
3
/h、操作圧力 1.2 MPa で濃

縮実験を行い、計 3 条件で実験を実施した。循環ループを設置した実験におけ

る NF モジュール入口ホエイ溶液の特性値は本解析に必須である。しかしながら、

当該入口ホエイ溶液はサンプリングができないため、入口ホエイ溶液の各種測

定値を得ることが出来ない。そこで、保持液および供給タンク液の各種測定値、

流量、マスバランスなどを基に入口ホエイ溶液の各種測定値を求める新たな方

法を導入した。透過流束変化の理論値と実験値は一致し、循環ループを有する

場合においても、透過流束変化を予測出来ることを確認することが出来た。更

に、3 条件の実験から得られたホエイの特性値である供試ホエイ中の全溶質に占

める透過溶質比率は 0.33～0.34 とほぼ一定の値を示し、非透過溶質の物質移動

係数は NF モジュール入口流量の 0.7～0.8 乗に比例した。3 実験から得られたホ

エイの特性値がほぼ同じ値であったため、これらホエイ特性値の平均値を用い

て計算して得た透過流束値の理論値と実験より得た実験値とはよく一致した。

これらのことから、処理するホエイの特性（透過溶質比率および非透過溶質の

物質移動係数）を予め解析することで、運転条件を変更した際の透過流束の変

化を予測できることを見出した。 

第 4 章では NF による、ホエイの高度脱塩を達成するために、塩素型陰イオン

交換樹脂と NF の組み合わせた新たなホエイの脱塩法の構築を試みた。NF 膜を

用いた脱塩では、主に一価の陽イオン（Na、K）と一価の陰イオン（Cl）が電気

的中性を保って透過する。ホエイにおいては、Na と K の合計 mol 量に対して

Cl の mol 量が少ないため、NF 脱塩が進むに従い Cl が不足し、脱塩効率が低下

すると考えられる。そこで、塩素型陰イオン交換樹脂に通液することにより、

本来除去すべき Cl 量を増加させ、ホエイ中の NF 膜を透過する陽イオン、陰イ

オンのバランスを整えた後に、NF 脱塩することでイオン交換しない場合に比べ

て、同じ NF 操作でホエイを高度に脱塩することに成功した。本脱塩法は従来の

陽イオン交換樹脂と陰イオン交換樹脂の両方を用いるホエイの高度脱塩法と異
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なり、有用な栄養成分であるカルシウムやマグネシウムなどの二価の陽イオン

を残すという点で有用である。 

第 5 章では、第 2 章で構築した理論的解析法が、第 4 章で構築した新たな NF

脱塩にも適用可能かを検討した。すなわち、塩素型陰イオン交換樹脂に通液す

ることで、組成が大きく異なるホエイにおいても、透過流束の変化の理論値は

実験値と良く一致していた。本研究において、構築したホエイの NF 濃縮におけ

る透過流束の解析法は、ホエイ中の成分を膜を透過する透過溶質と膜を透過し

ない非透過溶質の 2 つの成分だけからなると仮定した解析法である。そのため、

イオン交換をして、非透過溶質に分類されるクエン酸、リン酸などが、透過溶

質に分類される Cl に置き換わったようなホエイにおいても適用できる方法であ

ることが確認できた。 

本研究を通して、多種多様な成分からなる高濃度溶液であるため難しかった

ホエイの NF 脱塩、濃縮過程における透過流束変化に関する理論的解析法をホエ

イが 2 つの成分からなるという仮定を導入することにより構築した。本理論的

解析法は、循環ループの有無、通常のホエイ、高度脱塩を達成するために組成

を大きく変化させたホエイなどに関わらず成立する汎用性の高い解析法であっ

た。但し、本理論的解析法は、あらかじめ予備実験などでホエイや、膜の特性

値を得ておく必要があること、濃縮中に非透過溶質の物質移動係数 kr などが変

化しない条件下で成り立つ解析方法である。 

今後の展望として、本理論的解析法の他の食品溶液への応用の可能性、解析

により得られた透過流束を基にした固形濃度変化、Na、K の低減率推定などの

可能性などがある。また、本理論的解析方法が成り立つ条件を明確化すること

課題である。本理論的解析法を工場設備の設計、運転条件の設定に応用するこ

とで、従来経験則的に決定していた脱塩設備の形式、必要膜面積、運転条件変

更に伴う脱塩効率の変化予測を行うことが可能となり、実設備における応用を

進めて行く予定である。また、従来法とは NF と IE の順番が異なり、陽イオン

交換樹脂を用いないため、Na、K を高度に脱塩しながらも Ca、Mg を残存させ

る新規な脱塩法を開発した。本脱塩法を、育児用ミルクの原料としての脱塩ホ

エイの開発に留まらず、他の食品へ応用することなどが考えられる。 
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Nomenclature 

  

A Solute quantity [mol]  

Ap Permeable solute quantity in whey [mol] 

Ar Non-permeable solute quantity in whey [mol] 

B Solid quantity of whey [kg] 

C Molarity of solute per m
3
-whey [mol/m

3
-whey] 

Cp Molarity of permeable solute per m
3
-whey [mol/m

3
-whey] 

Cpp Molarity of permeable solute per m
3
-permeate  [mol/m

3
-perm] 

Cr Molarity of non-permeable solute per m
3
-whey [mol/m

3
-whey] 

C’ Molality of solute per t-water  [mol/t-water] 

C’p Molality of permeable solute per t-water in whey  [mol/t-water] 

C’pp Molality of permeable solute per t-water in permeate  [mol/t-water] 

C’r Molality of non-permeable solute per t-water in whey [mol/t-water] 

D Weight of whey [t]( = [ton]) 

DAB Diffusion coefficient [m
2
/s] 

DABr Diffusion coefficient of non-permeable solute [m
2
/s] 

DABp Diffusion coefficient of permeable solute [m
2
/s] 

d Characteristic length [m] 

E Permeability coefficient of permeable solute [-]  

F Feed flow rate [m
3
/h] 

G 

 

Density of water used in membrane separation 

calculation 

 

[t/m
3

-water] 

Gρ Density of water used in static state calculation [t/m
3

-water] 

H Density of whey [t/m
3

-whey] 

Hp Density of permeate [t/m
3

-perm] 

i Characteristic value of whey [-]  

J Flux by nanofiltration in volume [m
3
/(m

2・s) ] 

Ja Input values of flux [m
3
/(m

2・s) ] 

Jwa Water weight flux in the flux J [t/(m
2・s) ]  

k Mass transfer coefficient 

 

[m/s] 
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Lp 

 

 

Water permeability coefficient (in this report, this is 

used as permeate permeability including water and 

permeable solute volume) 

 

 

[m
3
/(m

2・MPa・s)] 

l Boundary layers [m] 

M Molar mass of solute [kg/mol] 

N Concentration factor by weight [-]  

P Weight of permeate [kg] 

⊿P Operating pressure [MPa] 

Q Input flow rate to inlet of NF module  [m
3
/h] 

R Gas constant ( = 8.3144×10
-6

) [m
3・MPa/(mol・K)] 

Re Reynolds number ( = d u ρ/η) [-]  

S Solid concentration [%] 

Sc Schmidt number ( = η/DAB・ρ) [-]  

Sh Sherwood number ( = d kr/DABr) [-]  

Sp Solid concentration of permeate  [%] 

SpN-ave 

 

Solid concentration in total permeate up to N of 

concentration factor 

 

[%] 

T Operating temperature [K] 

U Membrane active area [m
2
] 

u Flow velocity [m/s] 

v Molar volume [m
3
/mol] 

W Water quantity of whey [t]( = [ton]) 

Z Volume of whey [m
3

-whey] 

zm Volume of whey per t-water on the menbrane surface  [m
3

-whey/t-water] 

π Osmotic pressure [MPa] 

πC’p Osmotic pressure of permeable solute in whey  [MPa] 

πC’pp Osmotic pressure of permeable solute in permeate  [MPa] 

⊿π 

 

Osmotic pressure difference by means of both 

non-permeable and permeable solutes between 

membrane 

 

 

[MPa] 

⊿πAp 

 

Osmotic pressure difference by permeable solute 

between membrane  

 

[MPa] 
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⊿πAr 

 

Osmotic pressure difference by non-permeable solute 

between membrane  

 

[MPa] 

η Viscosity of whey [Pa・s] 

ρ Density of solute [kg/m
3
] 

 

Subscripts 

1 At start in feed whey 

b Bulk 

in Whey of NF module inlet 

m Membrane surface 

N, x, y Concentration factor by weight 

out Whey of NF module outlet (retentate) 

p Permeable or permeate 

r Non-permeable (retained) 

tk Whey in feed tank 
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