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研究成果の概要（和文）：エタノール水溶液に超音波を照射してミスト化すると、ミストの中に

エタノールが濃縮する。この超音波霧化分離は、発生するミストの粒径がナノサイズである場

合に効率良く起こる。本研究では、最も分離効率の良い霧化条件を見つけるために、X線小角
散乱法によって霧化条件と発生するミストの粒径を相関づけたところ、ナノ液滴の発生を促進

させるには３つの要因(1)溶液構造、(2)気液平衡、(3)供給エネルギー、があることがわかった。 
 

研究成果の概要（英文）：The liquid droplets produced from ethanol-water mixtures by ultrasonic 
atomization are enriched with ethanol which are as small as 1 nm. In this project, we revealed that the 
generation of the nano-sized droplet enhances by the three factors: microstructure of the liquid, the 
liquid/gas equilibrium and the energy input. 
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１．研究開始当初の背景 
超音波を液体表面に照射すると、音圧によ

り液面が噴水状に盛り上がり、噴水の側面か

ら霧状の液滴が発生する。この現象は「超音

波霧化」と呼ばれ、マイクロメータオーダー

の液滴を効率的に生成する手法として加湿

器などに利用されてきた。ところが最近、研

究協力者である超音波醸造所の松浦らは、エ

タノール水溶液を超音波霧化させると霧の

中にエタノールが濃縮されていることを見

出した。この時、霧化所要エネルギーは蒸発

熱のたった数分の 1であることから、この「超

音波霧化分離技術」は従来の蒸留法に代わる

可能性を持つ、非加熱・省エネルギーなエタ

ノールの分離精製技術として実用化されよ

うとしている。ところが、何故、霧の中にエ

タノールが濃縮されるのか？という疑問は

ベールに包まれたままであった。 
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そこで我々は 2005 年から SPring-8 の高輝

度 X線を用いたＸ線小角散乱測定を行い、ミ

ストの粒径および分子レベルでの構造研究

を行ってきた。その結果、エタノールからは

平均粒径が 1 nm の液滴が発生していること

がわかり、これまでマイクロメータオーダー

だとされていた超音波霧の常識を覆すこと

となった。さらにエタノール水溶液からは、

サイズとエタノール濃度の異なる 2種類の液

滴（水リッチなマイクロメータオーダー液滴

とエタノールリッチな 1nm液滴）が発生して

いることが、エタノールの分離の原因である

こともわかった。 

 
 

２．研究の目的 
粒径分布の濃度依存性から、超音波霧の粒

径は母液であるエタノール水溶液の分子レ

ベルでの会合状態に大きく依存していると

考えられる。一方、松浦らは、希ガス雰囲気

下で超音波霧化を試みたところ、空気中では

白煙のようだった霧が、He雰囲気下では目に

見えなくなったことから、共存する気相によ

っては超音波霧の 2次蒸発が起こり、粒径が

小さくなることを提唱している。このことは、

液体の物性だけでなく、外的要因によって粒

径を制御できることを示唆している。よって、

本研究では、母液のエタノール濃度、温度、

超音波の周波数と投入パワー、キャリアガス

の種類と流速を変えながら超音波霧の粒径

分布を X 線小角散乱によって測定すること

で「粒径を決めるファクター」を明らかにし、

粒径の制御につなげることを目的とする。霧

状のナノ液滴の大きさが制御できれば、超音

波霧化分離の高効率化のみならず、様々な応

用技術への展開が期待される。 
 
３．研究の方法 
 図１は、水およびエタノールの超音波霧化

の様子である。水は霧が白く見えるのに対し、

エタノールは見えないことからも、エタノー

ルから発生した霧の粒径は小さいことがわ

かる。よってナノメータからマイクロメータ

の幅広い粒径分布を測定する必要がある。こ

こでは、X線小角散乱 と X線広角散乱を併用

した。 

 
図１ 超音波霧化の様子 

 

X線小角散乱 / X線広角散乱 

X線小角散乱および広角散乱は図 2のよう

に散乱角 2θの大きさが異なる。得られる構造

情報は散乱ベクトル λθπ sin4=q （λは X

線の波長）の逆数に相当するため、小角散乱

では 1-100 nmの分子集合体の構造、広角散乱

では 0.1-1 nmの原子間距離の情報が得られる。

よって、本研究では小角散乱からミストのサ

イズ分布、広角散乱からは分子がどのように

配位してミストを形成しているのか（液体と

は異なる安定構造があるのか）を観測する。

超音波で発生したミストの霧化量は 0.1 

mg/cm3程度しかない。X線の散乱強度は、散

図 2 X線小角散乱および広角散乱 

(c)  水 (d)  エタノール 

超音波振動子 

超音波噴水



乱体の密度に依存するため、このような低密

度の物質からの有意な散乱を得るためには

SPring-8のような高輝度 X線を用いることが

必須である。実験室の X線強度では、約 1000

倍の時間がかかると予測され、現実問題とし

て測定不可能である。 
 
４．研究成果 
（１） エタノール水溶液の場合 

図３に純粋な水とエタノールについて得ら

れたX線小角散乱プロファイルを示す。これ

より図4のような粒径分布を得た。エタノール

は1, 10, 50 nmの3種の平均粒径の周囲に分布

し、その個数は1 nmのもの（以下ナノ液滴と

呼ぶ）が大多数を占めているが、水は100 nm

以下の粒径はほとんどないことがわかった。 

 

Table 1にエタノール水溶液について霧化条

件と発生粒径の関係をまとめた。それによれ

ば、 

① 母液のエタノール濃度を上げると、マイ

クロ液滴数は減少、ナノ液滴数は増加 

② 母液の温度を上げると、マイクロ液滴数

は増加、ナノ液滴数は減少 

③ キャリアガス流量を上げると、マイクロ

液滴、ナノ液滴数ともに増加 

④ 超音波振動子の入力電圧を上げると、マ

イクロ液滴、ナノ液滴数ともに増加 

となった。ナノ液滴の発生を促進させる要因

として、①母液のエタノール濃度、③キャリ

アガス流量、④超音波振動子の入力パワーが

挙げられる。①については、溶液内（表面）

にエタノール濃度の偏りがあるためだと考え

られている。③については、キャリアガスを

流すことによって、気相のエタノール濃度が

下がり、ミストの発生が促進されると考えて

いる。④については、微粒化に費やされるエ

ネルギーが増加したため、粒径が小さくなる

と考えている。 

Table 1  

The relationship between droplet size and 

experimental condition. 

↑, increase; ↓, decrease 
Experimental 

condition 
Micro-
droplet

Nano- 
droplet Factor 

Ethanol 
concentration↑ ↓ ↑ 

Microscopic 
phase 

separation 

Temperature ↑ ↑ ↓ Liquid-vapor 
equilibrium 

Air Flow ↑ ↑ ↑ Liquid-vapor 
equilibrium 

Power input of 
ultrasonic oscillato

↑ 
↑ ↑ 

Energy 
consumption 

for 
atomization 

 

（２）アルコール水溶液の場合 

アルコールは炭素数が長くなると理想溶

液からのずれが大きくなる。図 5はモル分率

0.02の各アルコール水溶液の小角散乱強度と
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図 4 得られた粒径分布 
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非理想性を比較したものである。非理想性が

大きくなるにつれ、マイクロドロップレット、

ナノドロップレット両者の小角散乱強度が

増加していることから、溶液のミクロ構造が

霧の発生に関与していると言える。 

 

（３）静電霧化法との比較 

ナノ液滴の発生が、超音波霧化法特有かど

うかを確認するために、「静電霧化法」と比

較した。図 6のように、注射針と対向電極の

間に数キロボルトの電圧をかけ、針の先端か

ら噴出する液滴の粒径を測定したところ、水

はマイクロメータ、エタノールはナノメータ

オーダーに中心粒径を持ち、超音波霧化法と

同様の粒径分布を示すことがわかった。 こ

れにより、粒径は供給エネルギーの大きさに

依存し、種類には依存しないことがわかった。 

（４） まとめ 

以上より、ナノ液滴の発生を促進させるに

は３つの要因①溶液構造、②気液平衡、③供

給エネルギー、があることがわかった。 
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図 5 小角散乱強度および非理想性の 

炭素数依存性 

図 6 単一静電噴霧針の実験セットアップ 
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