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論文内容の要旨

凍結濃縮は水溶液中の一部の水を氷として析出させ，分離することにより濃縮する方法であるo 加熱蒸発と比較し

て必要エネルギーが約 1/7 であり，低温操作による優れたサニタリー性などから極めて有用な技術であるo しかし，

製氷と生成した氷晶の分離に技術的課題が多く，実用化が遅れている D そこで，本研究では，氷の晶析現象の解明と

装置開発の両面から検討を進めた。

本論文はアイスライニング法の考案によるジャケット付き撹梓槽の製氷と分離を一体化した凍結濃縮装置への転用

について述べた。本法は，予め晶析槽内壁に氷の膜を形成させ，膜上にのみ氷晶成長を行う方法である。品析条件の

中で，ブライン温度と溶液氷点との温度差ム T より撹梓回転数Nの方が溶質分の氷晶層中への取り込みに対して影

響が大きいことが分配係数Kの比較から明らかになった。また，形成した氷晶層断面の微細構造の観察から，溶質

分は氷晶聞に取り込まれることが示された。このように，本法は氷晶成長の制御は可能ではあるが，溶質分の氷晶層

への取り込みによる回収率の低下および氷晶成長に伴う伝熱抵抗の増大による製氷速度の減少が難点であるO そこで，

この難点を克服するため内壁に形成した氷晶層をスクレーパーで掻き取る方法について検討した。

氷晶層を掻き取る際のトルク変化から溶液の種類により， hard ice と soft ice の存在が明らかになり，それが製氷

機の安定稼働の重要因子の一つであることを示した。 80ft ice を形成する NaCl 溶液では内包液として氷晶間に取り

込まれていることを示す D8C 測定結果を得ている。

次に生成した氷を分離するために掻面型製氷機に縦型円筒フィルターを組み合わせた装置を試作し，凍結濃縮実験

を行った。フィルター上部から排出される氷晶ケークは氷晶含有率が約50%であり，その生成過程において氷晶粒子

間の接触・融合による氷晶の肥大化現象が観察された。この現象は新しい知見であり，今後の展開が期待される。ま

た，氷晶ケークからの濃縮液の回収法としてカラムフィルターによる押し出し冷水置換が遠心分離と比較して格段に

高い分離性を示し，その分離に Kozeny皿Carman 式が適用できることを明らかにした。

論文審査の結果の要旨

凍結濃縮は製品劣化が極めて少ない省エネルギー濃縮技術として注目されているが，製氷と生成した氷晶の分離に
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技術的課題が多いためにその実用例は少なし、。本論文は，分離に適した氷晶の生成制御と分離技術の開発を目的とし

て，氷の品析現象の解明と装置開発の両面から研究を行い，得られた成果をまとめたものであるO

過冷却状態、の水溶液から 2 次核発生が生じない氷晶の生成法として，冷却ジャケット付き撹梓槽の内壁に予め氷の

膜を形成し，水溶液からの氷の成長を氷膜上に限定できるアイスライニング凍結濃縮法を考案した。抗生物質の合成

出発原料であるセファロスポリン C，イソプロピルアルコール，グルコースの水溶液を用いて凍結濃縮実験を行い，

氷晶中への溶質の取り込み量に対する操作条件の影響を調べた。氷層断面の顕微鏡写真から，溶質は柱状の氷品間隙

に濃縮液として取り込まれることならびに弱~\撹持条件下では氷層界面形状が複雑となり溶質の取り込み量が多くな

ることを明らかにした。また，蒸発濃縮法に比べて溶質の劣化が殆どないことも確かめている o

アイスライニング凍結濃縮法では氷晶の成長に伴う伝熱抵抗の増大によって製氷速度が減少する o この欠点を克服

するために，壁に形成した氷晶層をスクレーパーで掻き取る製氷装置の稼働安定性について検討し，溶質の種類によっ

て氷晶層が hard ice と soft ice に大別できることを見出した。水やセファロスポリン C の水溶液では掻き取りトルク

が時間とともに増大する hard ice が形成し，このような強固な氷晶層の生成は水素結合やアミノ構造によるものと

推定した。一方， NaCl 溶液，イソプロピルアルコール溶液，グルコース溶液では，安定操業が可能な soft ice が形

成され，これらの soft ice では水和した溶質分子が氷晶聞に取り込まれることを示す DSC 測定結果を得ている。

次に，掻面型製氷機と側面にフィルターを有する縦型フィルターを組み合わせた装置を開発し，凍結濃縮実験を行っ

た。側面フィルターを用いることによって氷晶体積分率50%の高密度ケークが得られ，浦、過過程において氷晶間の接

触・融合が進行して氷晶が肥大化することを見出した。この肥大化現象は氷の凝集やオストワルド効果による結晶の

熟成とは異なった機構で進行し，新しい氷晶高速成長技術として期待される o また，カラムフィルターを用いた冷水

置換は，遠心分離器と比較して格段に高い分離性を示し，ほぼ定量的な回収が可能となることを示した。

以上述べたように，本論文は申請者が開発した新規な冷凍濃縮技術に関する研究成果をまとめたものであり，工学

的に多くの有用な知見を与え，博士(工学)の学位論文として価値あるものと認める。
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