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研究成果の概要（和文）：様々な粒子径をもつ粒子混合物の懸濁液に高周波超音波を照射して生成した霧の中に特定の
粒子径を持つ粒子を取り込ませて分離する手法を開発した。回収された粒子は、粒子の種類によらず、特定の範囲の大
きさを有している。2.4 MHzの超音波照射では、回収される粒子径範囲は90～320 nmであった。この分離を適用できる
粒子濃度は約1500 ppmまでであった。試料への界面活性剤の添加により回収粒子径を小さくすることができた。試料懸
濁液を脱気して溶存空気濃度を低下させると分離が失われ、溶存空気が分離の発現に不可欠なことが明らかとなった。

研究成果の概要（英文）：Aqueous suspensions containing submicron particles were ultrasonically atomized fo
r separating particles of a specific size. With the help of a fog involving fine liquid droplets with a na
rrow size distribution, particles in a limited size-range were successfully separated from suspensions. Th
e separation was characterized by analyzing the size and the concentration of collected particles. Irradia
tion of 2.4 MHz ultrasound to sample suspensions allowed the separation of particles of specific size from
 90 to 320 nm without regarding the type of material. Successful separation was attained at a particle con
centration as high as 1500 ppm. Addition of a small amount of surfactant, PONPE20 to SiO2 suspensions resu
lted in the separation of smaller particles. Degassing of the sample suspension resulted in eliminating th
e separation performance. Dissolved air in suspensions plays an important role in this separation. 
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１．研究開始当初の背景 

シリコンウェハーの切削加工では、超高

純度Siと切削工具由来のSiC粒子の懸濁液

が排出されている。またガラスや半導体用

SiO2の超精密研磨では研磨剤としてレアメ

タルである Ce を含む粒子懸濁液が廃棄さ

れ、混合粒子懸濁液から超高純度 Si や Ce

などの高価値物質を簡単かつ高効率に分離

回収する手法の開発が強く求められている。 

超音波霧化では径が小さく分布幅の狭い

液滴が生成され、滴径を周波数や表面張力

の変化により制御できる特徴がある。そこ

で、混合粒子懸濁液を超音波霧化して液滴

径をナノからマイクロメートルサイズまで

自在に制御すれば、液滴中に標的とする粒

子取り込ませて分離できると考えた。 

我々は一方で、エマルション(油滴懸濁

水)への高周波超音波の照射により油滴の

凝集を促進させることに成功(Kikumoto ら, 

Ultrason. Sonochem., 16, 145-149(2003))

し、超音波照射下では粒子が音響特性に対

応して放射力により凝集することを明らか

にした。この結果は、霧化と同様の高周波

条件においても液中で粒子凝集が生じる可

能性を示し、異種粒子の混合粒子懸濁液の

超音波霧化において、目的粒子もしくは夾

雑粒子を選択的に凝集できれば高度分離で

きることが期待された。 

 
２．研究の目的 
混合粒子懸濁液から標的粒子を高い選択

性で取り出すために、懸濁液への高周波超

音波による微細かつ径の分布幅が狭い液滴

の生成と液中での粒子凝集の２つの作用を

組み合わせて分離する方法について、可能

性の検討、種々条件下での粒子分離特性の

調査、分離粒子径の制御とともに分離機構

の解明を目的とする。さらに、これらの検

討を通じて超音波による霧化と凝集を協奏

させた粒子分離という新概念の学術基盤の

確立をねらいとする。 

本研究で取り組んだ項目を以下にまとめ、

それぞれについて記述する。 

(1)水中懸濁粒子の分離特性 

(2)回収粒子径の制御 

(3)粒子回収と分離メカニズムの解明 

 

３．研究の方法 

(1) 固体粒子試料として径が3m以下の幅

広い粒子径を有する SiO2 およびベントナ

イトおよび、粒子径のそろった試料として、

公称 70, 100, 300 nm の 各 SiO2粒子懸濁

液および公称 50, 100, 300 nm のポリスチ

レンラテックスを用いた。粒子組成が既知

の試料を調製するため、2 種類の公称径を

持つ粒子を所定の条件で脱イオン水中に懸

濁させた。 

超音波霧化による粒子分離は、図 1に示

す霧化カラム内で 303 K で恒温とした粒子

分散液試料50 cm3に所定の振動数、主に2.4 

MHz(1.6 MHz もしくは 500 kHz でも試験)の

超音波を照射して霧化を行った。粒子を含

む霧のキャリアーガスとして N2を 0.5 

L/min で流通し、粒子回収ユニットで粒子

を捕集した。操作前後の試料及び、回収部

で霧を暴露したガラス板の SEM 観察もしく

は回収液を粒子径測定装置（NanoSight 

LM10）で測定することで、それぞれの液に

含まれる粒子の粒子径分布を求めた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図１ 実験装置概略図 
 

(2)分離粒子径を制御するため、超音波周波

数と表面張力の２つの因子をそれぞれ変化

させた。周波数として 2.4 MHz, 1.6 MHz, 

500 kHz を選択した。表面張力を変化させ

るために界面活性剤を添加し、添加による

分散粒子の凝集が生じないように陽イオン

性および非イオン性の界面活性剤を選択し

た。 
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(3)霧に含まれる粒子の回収法として、イン

ピンジャ―法と冷却法を検討した。前者は

容器内の水に霧を含むキャリヤーガスをバ

ブリングさせる手法で、簡便であるが回収

粒子数が小さく希釈される。後者は冷却に

より、霧とともに粒子をトラップする手法

で、粒子の希釈が避けられ、回収粒子個数

も多い。これら２つの手法での粒子回収特

性を比較し、回収粒子の簡便な測定法と、

実用的な観点からそれぞれの目的で有効な

回収方法について検討する。 

 また、分離メカニズムの考察のために、

生成した液滴径の測定と、試料懸濁液中の

溶存空気量を変化させて超音波照射による

キャビテーションの影響を調査した。 
 

４．研究成果 

(1) 水中懸濁粒子の分離特性 

 予備検討として、幅広い粒子径を持つ

SiO2およびベントナイト粒子の懸濁水の霧

化を行い、照射前試料および粒子を含む霧

を暴露したガラス板の SEM 観察から、特定

の粒子径以下の粒子が霧に含まれることを

明らかにして詳細を論文(Suzuki ら, J. 

Chem. Eng. Jpn, 45, 114-118(2012)で公表

した。この結果により本研究で提案する手

法による粒子分離の可能性が実証された。

分離粒子径についての詳細検討を行うため、

試料として粒子径組成が既知の粒子懸濁液

を用いるとともに、粒子径測定法として、

高い分解能が得られる粒子ブラウン運動の

軌跡解析法（LM10, Nanosight）を適用して

粒子分離実験を行った。 

 図 2に 2.4 MHz の超音波を用いた場合に

典型的な分離前と回収粒子径の測定結果を 
 
 

 

 

 

 

 

 

 
図 2 SiO2粒子混合物(100 /300)試料の粒子

濃度と回収粒子濃度 

示す。試料は 100 nm と 300 nm の SiO2粒子

の混合物(以下 SiO2(100/300)と表記)で、

回収粒子は主に 100 nm であった。 

 重要な成果として、図3に70 nmと100 nm

の SiO2 粒子の混合物を試料として霧化を

行って回収した粒子径と濃度を示す。この

場合に回収された粒子は主に100 nmもしく

はそれ以上の径の粒子であり、試料中の小

さい粒子である 70 nm の粒子は回収されな

かった。同様の傾向は、ポリスチレンラテ

ックスの 50 nm と 100 nm 粒子混合物を試料

として用いた場合も観察され、SiO2と密度

や表面物性の大きく異なる粒子懸濁液でも

同様の分離特性が得られた。SiO2粒子の場

合に霧中に取り込まれる粒子径は 90～320 

nm の範囲であった。 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3 SiO2 粒子混合物(70 /100)試料の粒子

濃度と回収粒子濃度 

 

 試料懸濁液中の粒子濃度と回収粒子径の

関係を図 4に示す。従来の粒子分離法、特

に膜分離においては、適用粒子濃度が 100 

ppm 以下の場合が多く、粒子濃度を大きく

できないことが問題であった。本手法では

膜のような粒子移動に対する物理障壁がな

いため、適用できる粒子濃度を広くとれる。 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 

図 4 回収粒子メジアン径と試料中粒子濃 

度の関係 
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この結果より、1000～1500 ppm の高い粒子

濃度でも十分に高い分離性能が得られるこ

とがわかる。 

 

(2)回収粒子径の制御 

超音波周波数を 2.4 MHz と 1.6 MHz とし

て SiO2 粒子(100/300)の霧化分離を行った

ところ、回収粒子径は 2.4 MHz の方が 1.6 

MHz の場合よりもわずかに小さくなり、超

音波霧化により生成する液滴径と周波数の

関係を示した Lang の式の傾向と一致した。

ただし、この式から得られる液滴径は回収

粒子径よりもかなり大きい。周波数が 500 

kHz の場合には分離が発現しなかった。1.6 

MHz 以上の周波数では、周波数が高くなる

とともに回収粒子径は低下する傾向である

が、利用できる振動子が制限されるため、

実用的な観点では周波数による回収粒子径

の制御は難しい。 

 試料の表面張力を変化させることで回収

粒子径の制御をねらい、界面活性剤として

非イオン性のPONPE20を添加してSiO2粒子

(100 /300)の霧化分離を行った。結果を図

5に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5 PONPE 添加による SiO2粒子混合物試料 

(100/300)からの回収粒子径への影響 

 

回収粒子径分布は微量の PONPE20 の添加

により変化し、濃度の増加とともに小さい

粒子が回収された。界面活性剤の種類をイ

オン性の SDS とした場合でも、添加濃度に

よる粒子径変化の傾向は同じであったが、

PONPE20 では SDS よりも小さい添加濃度で

粒子径を低下させることができた。界面活

性剤水溶液の超音波霧化における液滴径の

測定により、活性剤の添加は生成液滴を小

さくすることがわかった。超音波周波数の

場合と同様に、測定された液滴径は回収粒

子径よりもかなり大きく、径の値は対応し

ないが傾向は一致した。これより、回収粒

子径を小さくするには、液滴径を小さくす

る条件が有効であることがわかった。 

 

(3)粒子回収と分離メカニズムの解明 

超音波霧化による粒子分離手法を確立す

るには、粒子回収が重要な課題である。本

研究では目的に応じて２種類の粒子回収法

を検討した。回収粒子径の評価において、

簡便な粒子回収法であるインピンジャ―法

を用い、実用的に重要な高い粒子回収率を

得るために、液体窒素によるコールドトラ

ップ法を用いた。前者は後者に比べて回収

粒子数が少なく、また回収粒子が水により

希釈されることから、２つの回収法での得

られた粒子径分布を比較し、簡便なインピ

ンジャ―法での粒子評価の妥当性を検証し

た。２つの手法で得られた回収粒子径分布

を図 6に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 6 回収粒子径分布に及ぼす回収法の 

影響 

インピンジャ―法では冷却法に比べてわ

ずかに小さいメジアン径を与えるが、２つ

の手法での粒子径分布の差は小さく、イン

ピンジャ―法による評価が妥当であると判

断した。冷却法での回収率について、霧化

された懸濁液の回収率として 78 %を達成

したが、粒子の回収率については、霧化粒

子数を特定できなかったために決定できな

かった。冷却法で得られた粒子濃度はイン

ピンジャー法に比べて著しく高く、試料の

懸濁液中の粒子濃度の 40％に相当した。回

収された霧は液滴と蒸気の混合物であり、
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この条件で生成された霧中に占める液滴の

割合は 70～90％であることがわかってい

る。試料懸濁液に含まれる粒子の一部が選

択的に取り出されて蒸気により希釈された

と考えると、回収粒子濃度が試料の 40%と

なることは、ほぼ定量的な粒子回収がなさ

れたと考えられる。 

 超音波霧化による粒子分離メカニズムを

調べるため、液中への超音波照射によるキ

ャビテーションを抑えた条件、すなわち試

料懸濁液の脱気により溶存空気濃度を未脱

気の 10 %まで低下させた場合の SiO2粒子

(100/300)の分離特性を調べた。結果を図 7

に示す。脱気なしの場合の結果である図 2

と比較すると、試料の脱気は明らかに分離

特性を変え、脱気した場合には回収粒子径

の分布は試料懸濁液のものとほぼ同じとな

り、粒子分離性能が失われた。この結果は、

径の小さい粒子が霧に取り込まれる際に、

液中での気泡生成が関与している可能性を

強く示唆している。気泡生成がどのように

粒子分離に関わるか、に関してはさらなる

解明が求められる。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 7 試料懸濁液の脱気による粒子分離特

性の変化 

 

以上より、粒子懸濁液の超音波霧化によ

って霧に特定の粒子径範囲を持つ粒子を取

り込ませて回収できることを明らかとした。

2.4 MHz の超音波照射により回収される

粒子径は 90～320 nm の範囲であり、粒子

の種類には強く依存せず、分離は粒子径に

強く影響されることがわかった。粒子濃度

が 1000 ～1500 ppm の高い値でも高い分

離性能が得られた。回収粒子径は、超音波

周波数と界面活性剤の添加により変化させ

ることができた。粒子分離メカニズムに関

して、分離の発現には、液中での溶存空気

が必要で、超音波照射による液中での気泡

生成が強く関与することを明らかにした。

さらに、液体窒素による粒子回収の結果か

ら、霧の冷却によりほぼ定量的な粒子回収

が可能であることがわかった。 
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