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研究成果の概要：本研究は，超音波反応場を最適化した大型ソノリアクターの設計指針と操作

条件を明らかにすることを目的とし，大型ソノリアクター内の反応場制御法の確立，反応場制

御因子の解明を目指し，①音響信号の周波数特性と超音波反応場の反応効率との相関性，②ソ

ノリアクター内の流れ場の流速と反応効率との相関性を明らかにするとともに，③反応場制御

が可能な自動周波数制御システムの開発を行った。 

 
 

交付額 

                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２００７年度 9,700,000  2,910,000  12,610,000  

２００８年度 4,800,000  1,440,000  6,240,000  

    

    

    

総 計 14,500,000  4,350,000  18,850,000  

 
 

研究分野：工学 

科研費の分科・細目：プロセス工学・反応工学・プロセスシステム 

キーワード：化学工学，超音波，ソノプロセス，スケールアップ，反応場制御，周波数特性，

LDV 

 
１． 研究開始当初の背景 

 超音波を液体や溶液に照射すると無数の微
小気泡が生じる。この気泡の瞬間的な断熱圧
縮により気泡内部に数千度・千気圧にも達す
る高温・高圧場が生まれる。また，崩壊時に
発生する秒速 100m/s を超える微小ジェット
流によって気泡近傍に強い力学場が生成する。
さらに気泡界面では 10

10
K/s という短寿命の

急加熱・急冷却場が生じる。このように超音
波キャビテーションは，バルク環境では常
温・常圧を保ちながら，気泡内，界面，外に
局所短寿命の高温・高圧環境にある反応場を

提供する。この反応場は，熱分解反応やラジ
カル反応等の化学的作用だけでなく衝撃波に
よる物理的作用も示す。一般に，超音波キャ
ビテーションに由来する化学反応の研究分野
はソノケミストリーと呼ばれ，その化学プロ
セスはソノプロセスと呼ばれる。 

近年，超音波キャビテーションを利用した
環境汚染物質処理技術の開発に対する社会的
ニーズが高まり，工業化を目指した効率的な
反応場の制御と反応器のスケールアップが緊
急課題となっている。しかしながら，これま
でソノリアクター（超音波反応器）のスケー
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ルアップによる超音波場への影響や制御法等
についての化学工学的な観点からの知見はほ
とんどないのが現状である。 

研究代表者らは，数 L 規模の円筒型ソノリ
アクターを試作し，音波の共振，非共振によ
りキャビテーション効果に差が生じること
や超音波反応場の化学作用に液高さ依存性
があることを見出した。これらの成果は，
100L～1m

3 の容量のソノリアクターを開発の
可能性を示唆するものである。今後，100L 規
模の反応器の開発を目指して，数 L 規模での
リアクターを用いたさらなる反応場制御因
子の定量的解明，および反応場制御法の確立
を目指した研究は必要不可欠である。 

 

２． 研究の目的 

本研究の目的は，超音波場を最適化した
100L 規模のソノリアクターの設計指針と操
作条件を明らかにすることである。これまで
の成果から実験室規模の反応器では予想の
できなかったキャビテーション効果を得て
おり，その原因の解明はソノリアクターのス
ケールアップの指針を与えるものと考えら
れる。本研究の期間内に，以下の点を明らか
にしていく。 

（１）共振状態と非共振状態の音響信号強度
とソノケミカル効率との関係を明らかにし，
大型リアクターの性能評価法への適用の可
能性について検討する。 

（２）LDV 法（Laser Doppler Velocime- 
try）を用いソノリアクター内の流れ場を実験
的に明らかにするとともに，シート状レーザ
ー光を用いた超音波場の可視化から，総合的
にソノリアクター内の超音波場を解析する。
さらに，流れ場とソノケミカル効率との関係，
それぞれに対する超音波強度（駆動電力）の
影響について検討する。 

（３）最適状態を実現するための制御システ
ムを構築する。 

 

３．研究の方法 

（１）音響信号の周波数特性に関する実験 

本実験に使用した円筒型ソノリアクター
は厚さ 5 mm，内径 70 mm の透明アクリル
パイプ，振動子，反射板から構成される。透
明アクリルパイプの長さは 540 mm である。
透明アクリルパイプの底面には，振動子が接
着されたステンレス製の振動板が取り付け
られている。本ソノリアクターは上下移動お
よび脱着可能な反射板を内部に装備し，超音
波反射面を自由端および固定端にすること
が可能である。反射板は直径 69 mm，厚さ 7 

mm のアルミニウム製の円板である。シグナ
ル・ジェネレーター（SG）で発生した連続正
弦波をパワーアンプで増幅して振動子を駆
動した。 

 

（２）自動周波数制御システムの開発に関す
る実験 

自動周波数制御システムに関する実験装
置の構成図を図 1 に示す。ソノリアクターは
（１）と同じである。アクリルパイプの底面
にステンレス製振動板付 129 ，45kHz 振動
子 (本多電子製)が取り付けられている。SG

により連続正弦波を発生し，パワーアンプで
増幅し，振動子を駆動する。振動子に印加さ
れる有効電力（振動子駆動電力）は，振動子
の両端電圧と振動子に流れる電流をオシロ
スコープ (TDS3012B，日本テクトロニクス)

と電流プローブ (TCP202，日本テクトロニ
クス)により測定し，オシロスコープの計算機
能により求めた。SG とオシロスコープは PC

に GPIB と USB で接続されていて，SG で発
生する正弦波の周波数と振幅を PC から設定
でき，またオシロスコープで観測した振動子
両端電圧，電流及び振動子駆動電力をパーソ
ナル・コンピューターに読み込むことができ
る。Visual C++で作られたプログラムで制御
を行った。 

 
 

（３）流れ場の流速測定およびソノケミカル
効率に関する実験 

ガラス製直方体ソノリアクター（ 20 

cm×20 cm×65 cm , 本多電子㈱製）に液高さ
10～50 cm の範囲で蒸留水を満たして，振動
子直径 5 cm の振動子より超音波（490 kHz, 5

～50 W）を反応器底面の中心から照射した。
LDV 法（日本カノマックス㈱）により，水に
ナイロン粒子（4μm）を添加し流体の速度を
測定した。測定範囲は，音場の対称性により
振動子の中心を通る面の右半面の各点を測
定した。図 2 に LDV 法における実験装置図
を示す。また，シート状レーザー光を反応器
側面から照射して超音波場を可視化し，キャ
ビテーション気泡や音響流の挙動，定在波が
形成される様子を目視で観測しながらデジ
タルビデオカメラで撮影した。音圧はハイド
ロフォンにて測定した。実験はすべて室温で
行った。なお，超音波反応場の反応効率（ソ
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図 1 自動周波数制御システムの構成図 
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ノケミカル効率）の定量的評価は，下記方法
（６）にしたがって行った。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（４）KI 法 

超音波場の化学的定量法として，ヨウ化カ
リウム(KI)水溶液の酸化反応を用いた。使用
した KI 水溶液の濃度は 0.1 mol･dm-3である。
KI 水溶液に超音波を照射すると I−イオンは
OH ラジカルにより酸化し，I2 が生成する。
I2 は水に難溶で，I−イオンを過剰に含む溶液
ではただちに I3−となる。よって I3−の生成量
より OH ラジカルを定量することができる。
I3−イオンは 355 nm に吸収ピークがあり，こ
の波長の吸光度から， I3−イオンの生成量を
見積もった。 

 

（５）カロリメトリー 

超音波パワーの測定を行うために，カロリ
メトリー法を使用した。カロリメトリーでは
超音波パワーPU [W]は次式(3.1)より求めら
れる。 

t

T
CMP pU




 ･   (3.1)                          

ここで，ΔT / Δt は温度上昇速度[K·s−1]，Cp

は液体の定圧比熱容量[J·kg−1·K−1]，M は液
体の質量[kg]である。水の定圧比熱容量は
4200 J·kg−1·K−1である。温度は T 型熱電対
を使用し，温度上昇速度は温度記録計で記録
した。 

 

（６）ソノケミカル効率 

ソノリアクター内の溶液に投入される単
位超音波エネルギー当りの化学種の生成量
を ソ ノ ケ ミ カ ル 効 率 (Sonochemical 

Efficiency: SE)[mol·J−1]と定義し，超音波に
よる化学的作用の程度を示す。実際は化学種
として超音波照射化で KI 酸化反応により生
成する I3−の物質量 m[mol]を用いて，次式か
らソノケミカル効率を求めた。 
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Q
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Q

m
SE
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･V










   (3.2)                                      

ここで，Q は投入した超音波エネルギー[J]，
c は 0.1 mol·dm−3の KI 水溶液から生成した

I3−イオンのモル濃度[mol·dm−3]，V は KI 水
溶液の容量[dm3]，PU は超音波パワー[W]お
よび t は超音波照射時間[s]である。 

 
４．研究成果 

（１）音響信号の周波数特性 

アルミニウム反射板付きで，大きなソノケ
ミカル効率（SE）を与える液高さ 153 mm

の共振状態と，小さなSEを与える液高さ150 

mmの非共振状態の溶液中の音圧の周波成分
を比較した。大きなソノケミカル効率を与え
る液高さ 153 mm の周波数成分を図 3(a)に，
小さなソ SE を与える液高さ 150 mm の周波
数成分を図 3(b)に示す。図中の f は駆動周波
数 129 kHz である。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 3(a)，図 3(b)ともに駆動周波数以外の周
波数成分が観測された。大きなソ SE を与え
る液高さ 153 mm の場合，駆動周波数の整数
倍の高調波（ハーモニック）が 4 MHz まで
観測され，駆動周波数の整数分の１の分調波
（サブハーモニック）は観測されなかった。
小さな SE を与える液高さ 150 mm の場合，
ハーモニック成分が観測された周波数は 3 

MHz 以下で，ハーモニック成分の音圧レベ
ルは液高さ153 mmの場合より低いことが観
測された。また液高さ 150 mm の場合，1/2f，
3/2f のサブハーモニック成分が観測され，
3/2fの音圧レベルは液高さ 153 mmの場合よ
り大きいことがわかった。つまり高い SE の
場合はハーモニックス成分が多く発生しサ
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図 3 音圧の周波数成分(周波数 129 kHz);  

(a)h = 153 mm、(b)h = 150 mm 
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図 2 LDV 法における実験装置図 



 

 

ブハーモニック成分は少なくなる，一方，小
さい SE の場合はハーモニック成分が少なく
サブハーモニック成分が多く発生すること
が明らかとなった。周波数 45 kHz について
も同様に SE が極大である液高さ 504 mm の
場合と， SE が小さくなる液高さ 294 mm の
場合で周波数成分の比較，検討を行った。そ
の結果，大きい SE を与える液高さ 504 mm

の場合は，ハーモニック成分が高い周波数ま
で発生し，サブハーモニック成分は液高さ
294 mm の場合より少なく，一方，小さい SE

を与える液高さ 294 mm の場合は，ハーモニ
ック成分が液高さ504 mmの場合より少なく，
サブハーモニック成分は液高さ504 mmの場
合より多く発生していることがわかった。こ
のことは図3で示した129 kHzの場合と同じ
結果であった。 

固定端の場合，SE は波長以下の液高さの
変化に大きく依存する。このことは駆動周波
数，溶液の音速にも大きく依存することを意
味している。振動子のインピーダンスまたは
溶液中の音圧の高調波成分をモニターする
ことで，SE を大きくする最適な液高さ，ま
たは駆動周波数が得られることを示唆する。 

 
（２）周波数自動制御システムの開発 

ソノケミストリーの応用を実用化するた
めには超音波反応装置（ソノリアクター）を
効率よくスケールアップする必要がある。研
究代表者等は KI 法によりソノケミカル効率
（SE）に対する周波数依存性と液高さ依存性
を調べ，低周波数である 45 kHz でも液高さ
を 400 mm と高くすると大きな SE が得られ
る事を報告した（Ultrason. Sonochem., 15, 

244 , 2008)。しかし，このような低周波数の
場合，音響流による水面のゆらぎが波長以下
となるため，波長以下の液高さ変化に対して，
SE は大きな液高さ依存がある事が報告され
ている(Ultrason. Sonochem., 14, 375, 2007)。
研究代表者等は 490 kHz の反射板付きソノ
リアクターにおいて，波長以下の液高さ変化
に対する SE は液高さに大きく依存し，その
とき振動子のインピーダンスの絶対値が極
小時に SE は極大になり，反対にインピーダ
ンスが極大時に SE は極小になることを報告
した(ソノケミストリー討論会講演論文集 , 

15, 27, 2006)。SE は水の共振状態に大きく
依存すると考えられ，液高さが変化して水が
共振状態の場合に大きな SE が得られ，反対
に非共振状態の場合に SE は低下する。液高
さが一定の場合でも，超音波照射による超音
波エネルギーにより水温が上昇し，水の音速
が増加する。その結果，周波数が一定の場合
に波長は長くなり水の共振状態は変化し，SE

は周期的に増減する。今回，振動子のインピ
ーダンスをモニターし，振動子のインピーダ
ンスが常に極小になるように周波数を自動

的に変化させる自動周波数制御システムを
開発し，周波数一定の場合と比較した。 

液高さ(h)を 143 mm から 162 mm まで変

化させた場合の SE 値を図 4 に示す。実線は

自動周波数制御を行った場合である。周波数

制御は振動子両端電圧と振動子に流れる電

流の比である振動子のインピーダンスの絶

対値を極小にするように周波数を 125 kHz

から 135 kHz の範囲で自動的に変化させた。

超音波照射開始時の周波数は 129 kHz であ

る。このとき振動子駆動電力を常に 50 W 一

定になるようにシグナル・ジェネレーターで

発生する正弦波の振幅も自動制御した。図 11

の点線は周波数を 129 kHz に固定にした場

合の SE 値である。この場合も振動子駆動電

力は常に 50 W 一定で実験を行った。実験し

た液高さ範囲で周波数一定の場合，液高さに

対して SE 値の最大値と最小値の比は 12 と

大きかったが，自動周波数制御を行うことで

2 に減少し，すべての液高さで周波数一定の

場合より大きな SE 値を示した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5に自動周波数制御を行ったときの周波
数の変化を示す。周波数が 129 kHz 一定の場
合に極小な SE 値を示す液高さ 150 mm と
156 mm の場合，自動周波数制御を行うこと
で 10 秒以内に最適な周波数に移行し，その
後，水温の温度上昇に伴い周波数はわずかに
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図 5  周波数の経時変化 
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上昇した。自動周波数制御を行った場合，最
適周波数の値や温度上昇による周波数上昇
率は，水面と振動子間の共振だけを考えた理
論値より小さかった。また自動周波数制御を
行っても液高さに対して SE 値は 2 倍変化す
る。これらは径方向の共振の影響によるため
と考えられる。しかし，振動子のインピーダ
ンスを極小にする自動周波数制御方法はソ
ノケミカル効率を上げるために適切である
ことがわかった。 

 
（３）流れ場と反応場の検討 

超音波により誘起した気泡の生成・圧壊に
ともなう高温・高圧の特殊反応場を利用した
ソノプロセスの展開において効率的なソノ
リアクターの開発が望まれている。そのため
には，超音波周波数，強度，液容量などを考
慮し，ソノリアクター内の超音波化学反応場
と流れ場を制御し，最適化を行うことが重要
である。とくに，反応場の均一化，定常化と
いう観点において超音波化学反応場と流れ
場の評価が求められている。本研究では，
LDV 法を用いソノリアクター内の流れ場を
実験的に明らかにするとともに，シート状レ
ーザー光を用いた超音波場の可視化から，総
合的にソノリアクター内の超音波場を解析
した。さらに，流れ場とソノケミカル効率と
の関係について検討した。 

液高さ 10 cm，駆動電力 10，30，50 W で

の超音波場の可視化の写真を図 6 に示す。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

いずれの駆動電力においても反応器の中心

軸上（振動子の直上）では上向きの速い流れ

と，壁面近くでは渦状の循環流などの複雑な

流れを観測した。駆動電力 10 W（図 6(a)）

では，液面はゆれる程度でほとんど盛り上が

らず，液面近傍で定在波にトラップされた気

泡を観測した。駆動電力 30 W（図 6 (b)）で

は，液面の盛り上がりと激しい流れを観測し

た。霧化は，30 W 以上で観測され，駆動電

力 50 W（図 6(c)）では，非常に激しい霧化

と反応器内の液体の攪拌が起き，気泡は壁面

方向に飛ばされて反応器中心ではほとんど

認められなかった。なお，液高さを高くする

と，50 W では霧は発生しなくなり，振動子

から液面上部に向かい筒状に定在波にトラ

ップされた気泡による縞が見られた。 

反応器内の平均流速分布と音圧分布に対
する駆動電力の影響を 10W,30W,50Wで比較
した。その結果を図 7 に示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
すべての測定において，反応器の中心では音
圧勾配に従って上向きの流れが加速されて
いることがわかった。壁面付近に注目すると，
10 W は弱い乱雑な流れ，30,50 W ではある
程度速い渦状の循環流が形成されている。ま
た，10W での液面近傍の流れが弱いのは，液
面のゆらぎがほとんどないことによって，液
面での反射の影響が強いためと考えられる。
また，液高さ 8cm，中心軸上の点での流速ヒ
ストグラムを比較したところ，駆動電力の増
加とともに平均流速は増加し，その分布，標
準偏差は狭くなっていることがわかった。一
方，ソノケミカル効率の駆動電力依存性を調
べたところ，駆動電力とともに I3

-生成速度は
増加したが，ソノケミカル効率は減少する傾
向にあった。流速の影響をより詳細に調べる
ために，超音波場における撹拌による強制的
な流れを作って同様の測定を行った。超音波
の駆動電力は 30W で一定とし，撹拌の回転数
を 0~350rpm の範囲で変化させた。図 8 にソ
ノケミカル効率の撹拌回転数依存性を示す。
回転数とともにソノケミカル効率が約 2 倍ま
で増加しており，化学的作用が強まっている
ことがわかった。 

反応量を増加させるためには，安定な定在
波領域の拡大，または活性気泡の増加が必要
である。しかし，強い定在波は同時に，気泡
の合一によって活性気泡の減少をもたらす。
その結果，駆動電力の増加とともにソノケミ
カル効率が減少したと考えられる。一方，撹
拌回転数の増加とともに反応領域が拡大し，
化学的作用も増加したので，撹拌により活性
気泡が増加していると考えられる。撹拌によ

(c) 

図 6 超音波場と キャビテーション気泡挙動.  

(a) 10 W (b) 30W (c) 50W. 
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図 7  流れ場の速度分布と音圧分布  



 

 

る横向きの速い流れが気泡の合一を防ぎ，そ
の結果，反応量が増加したと推察される。 
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