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研究成果の概要（和文）：スラリーの熱流動が基本となる潜熱蓄熱、材料製造等の応用技術の高度最適化を目指
し、物質系の液固相変化（異相率、各相の状態量等）と流動を超音波による音速情報に基づき“視える化”する
手法を追究した。塩化ナトリウム水溶液、エタノール水溶液の低温蓄熱用のアイススラリー、ならびにBi-Snの
二元合金系の相変化プロセスを対象とした実験を行い、超音波音速と相変化プロセスとの連関について明らかに
するとともに、広い温度域に対応可能なリアルタイム高精度状態計測法を実現させた。

研究成果の概要（英文）：We pursued a method to "visualize" the phase change process and flow 
velocity of the slurry based on the sound velocity information by ultrasonic waves in the aim to 
advance industrial technologies such as latent heat storage and casting. Experiments were conducted 
using aqueous solutions of sodium chloride, aqueous solutions of ethanol, and a binary alloys of 
Bi-Sn system. We clarified the relationship between the ultrasonic sound velocity and the phase 
change process, and created a real-time high-precision state measurement system that can handle a 
wide temperature range.

研究分野： 熱工学

キーワード： 融解凝固　計測　蓄熱　材料製造　超音波　相平衡状態図
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研究成果の学術的意義や社会的意義
熱エネルギー有効利用のための蓄熱技術において、本研究によるスラリー熱流動の音速計測システムは熱媒体の
内部状態を瞬時に把握し、IoTや制御系へとつながる有効な手段となる。また、鋳造等の材料製造プロセスにお
いて、時系列で生じる諸現象の音速による理解は、プロセス改善による生成物の高品質化に貢献する。学術的に
は、物質系の相平衡状態を、音速、温度、濃度の３変数で規定する全く新しい相図が創成されたことに意義があ
る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 エネルギー有効利用を目指した潜熱蓄熱プラントから，金属や半導体などの新素材製造，さ
らには人間の生死に関わる輸液ラインの血液凝固制御に至るまで，相変化スラリー（液体と固
体粒子の混合流体）の熱流動が基本となる技術分野は少なくない．これらの生産，製造，処理
の現場においては，緻密な温度管理による高度最適化（高機能・高性能化，信頼性・経済性・
安全性向上）が課題であり，そのためには現象の本質的な理解とともに，工学上重要な因子で
ある異相充填率，異相成長速度，各相の各種状態量，ならびに流動の速度場を瞬時に”視える
化”する革新的メソッドが必要かつ切望されている． 
 超音波による計測は，医療用エコー検査や超音波流量計に代表されるように，比較的低速域
からの流動と異相界面像を，非侵襲リアルタイムでワンパス計測できるメリットがある．  
 しかしながら，相変化技術において利用される例は見当たらない．その理由は，音響特性と
凝固融解プロセスとの相関が明らかにされていないからである．   
 相選択，相転移，異相成長，溶質再分配，共晶反応等を含む複雑な相変化プロセスを音速情
報に基づいて整理することは難解さを伴うが，比較的簡易なパルス音速計測法を用いて，本研
究課題により創作される音速-温度-濃度を軸とした相平衡状態図（以下，音響相図）とその学
理は，音響学と熱工学，さらには材料，医工学域を架橋し，種々の相変化利用技術における設
計開発を根底から支えるツールとなることが期待される． 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は，音速-温度(-濃度)を状態変数とした凝固・融解の時間発展の全容を過渡プロ
セスであるマッシュ域形成を含めて新規の音響相図上で解明し，その相図に基づいて，スラリ
ーの相変化熱流動を超音波テクノロジーにより“視える化”することにある．具体的には，以
下の４つの課題を解決することである． 
（１） 広温度域音速計測システムの構築 
（２） 音速変化を伴う凝固・融解現象の全容解明 
（３） 音響相図の学理構築 
（４） 熱移動（異相率，温度，濃度）と流動（流速）の非侵襲リアルタイム計測 
 
３．研究の方法 
 上記の目的で示した４つの課題に取り組むための実験装置と方法を次に示す． 
（１）静的な状態計測実験 
 氷点下から数百度付近までの広範囲の相変化温度域を対象に数種のスラリーを供試した実験
を行うため，相変化スラリーの連続生成系と超音波パルス計測法による音速測定系を一体とし
た計測システム（図１(a)(b)）を組み上げた．試料には，純水，食塩水，エタノール水溶液，
Bi-Sn 系合金融液を用いた．定常状態において超音波の送受信回路を稼働させ，オシロスコー
プによる送受波形から，相変化過程における音速変化を解析した． 

（２）流量計測実験 
 音速値が明らかにされれば，管内流動を伴うスラリーの熱流動解析が進展する．図 2に示す
ように振動子 Aを角度θで取り付け，振動面から直線で結んだ対称位置に振動子 Bを取り付け
て両者で超音波の送受信を行った．これにより，振動子間の送受信号の時間遅れΔt が流れ方
向に対して異なり，AB間の距離 Lと音速 Cから平均流速 Vが検出され，流路断面積を乗じて流
量を求めた． 

 
図１ 実験装置概要（超音波パルス計測法による音速計測システム） 



 
４．研究成果 
（１）融解凝固現象と音速変化の相関 
 物質の相変化プロセスと音速挙動との連関に対する知見は，超音波テクノロジーを結晶成長
制御や潜熱蓄熱システムに応用する上で貴重な情報となる． 
 実験で得られた音速と温度の関係を，初期組成 5 wt.%の塩化ナトリウム水溶液の場合を一例
として図３に示す．図中の破線は，初期組成に対する液相線温度［Tl’(Ci) = −3°C］を，二点鎖
線は共晶温度を表す． 
 点 Aから点 B（音速約 1450 m/s）の液相域
においては，音速はほぼ一定値を維持してお
り，その値は純水に比して若干大きい値をと
る．点 Aから点 Bへの変化の過程から延長さ
れる点 B’において過冷却が崩壊し，熱力学
的に安定なマッシュ状態（固液共存状態）と
なり，凝固経路は曲線BCに沿って推移する．
経路 BC における温度低下に伴う音速の上昇
は，複雑な樹枝状界面を持つ氷晶の成長と，
界面からの溶質排出を受けて氷晶間に濃化
する溶液濃度の上昇に呼応するものである
と考えられる． 
 次いで，共晶温度 Teを維持した大きな音速
変化 CD は共晶反応に対応する．氷（初晶）
の成長限界である点 C（音速約 2500 m/s）を
始点とする共晶反応が点 D（音速約 3800 m/s）
で完了し，試料全体が完全固相となれば再び
温度が降下し，音速値は点 E へと推移する． 
 以上，液相域・マッシュ域・固相域の各領
域における音速変化が受信波形の持つ意味
とともに特徴づけられた． 
 
（２）音響相図の構築 
 実験結果を踏まえて， 相変化プロセスと音速挙動の相関を，模式的な二成分共晶系の相平衡
状態図として図４に示す．図４(a)は既往の温度-濃度状態図を，(b)は本研究による温度-音速
状態図を示したものである．状態図(a)，(b)における矢印は，冷却操作に伴う４つの組成［C=0
（純成分），C1，C2，Ce（共晶組成）］に対する状態変化の軌跡を示したものである．温度-濃度

 
図２ 流速（流量）計測の原理 

 
図３ 音速と温度との関係 

（H2O-5.0 wt.%NaCl） 

 
図４ 二成分共晶系の相平衡状態図 



状態図における氷の融点 Aは，温度-音速状態図では線分 AA’となり，共晶点 Bは線分 BB’と
なる．また，温度-音速状態図における液相線 AB の勾配 dT/da の正負は，温度-濃度状態図上
の液相線勾配 dT/dC が負の場合には，次のように規定されることが明らかとなった． 
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 For , 
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 図５(a), (b)は，それぞれ(a)塩化ナトリウム水溶液，(b)Bi-Sn 合金の亜共晶域における相
平衡状態図を， 温度(T)—濃度(C)—音速(a)を座標軸とした三次元空間に描いたものである．  
三つの示強性変数を用いて描かれた同図により，液相面 Tl(C,a), マッシュ面 Tm(C,a)，共晶平
面 Te(C,a)，ならびに固相面 Ts(C,a)からなる発現平衡相の全体像がより鮮明に多次元の情報を
含んで顕示された．三次元相図では，従来の氷の融点は融解等温線に，共晶点は共晶線に，そ
して共晶等温線は共晶平面へと次元が拡張された．したがって，この相図に基づく音速測定は，
温度不変の反応を含む相変化量計測に対する一つの有効な手段になる．例えば，アイススラリ
ーをパイプで輸送するダイナミック蓄熱方式では液中に微小氷晶が分散した固液混相流が対象
であり，統一的な音速値を用いることで管閉塞等の診断や定量評価への応用が期待される． 
 

 
（３）相変化スラリーの状態計測 
 初期組成 Ciが既知の場合，音響相図におけるマッシュ面 T = Tm(Ci, a)の関係から，音速の計
測値 a によって温度 T が検出できる．このことは，相変化を伴う熱流動場に熱電対等の温度セ
ンサを投入することなく，超音波非侵襲センシングによって温度検出が可能となることを意味
する．他方，温度計測と音速計測を併用する場合には，音響相図におけるマッシュ面 C = Cm(T, 
a)の関係から，スラリーの平均濃度の検出できる． 
 図６に，塩化ナトリウム水溶液から生成されるスラリーの氷充填率 f を無次元音速 ψとの関
係のもとで示す．ここで，f は氷の質量固相率としている．無次元音速 ψは次式で定義した． 
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図５ 三次元（温度-濃度-音速）相平衡状態図 



ここで，a(Tl’(Ci), Ci)は初期組成に対する液相線温
度における音速値を，am(Te, Ci)は共晶温度におけ
るマッシュ相の音速値を示す．実験プロットは，
実験による温度の測定値から従来の温度-濃度状
態図に基づく溶質量バランスを用いて計算された
値であり，また図中の実線については，音速に対
する音響相図の液相面の関係より理論的に推測さ
れた値を示したものである．これより，氷充填率
f は無次元音速 ψとともに増加しており，ψ = 1 に
おいては各組成に対する氷の成長限界 fe(Ci)に到
達していることが判る．以上により，音響相図に
基づく音速測定によって相変化スラリーの氷充填
率が検知できることが明らかとされた． 
 さらに従来の超音波流量計に氷充填率計測の手
法を採用することで，固相割合だけでなく流速（流
量）計測が可能となる．流れに対して 45度の角度
を設けた 2 つの超音波送受信の信号を取得し，そ
れら時間差を得ることで超音波伝播経路の長さのみに依存した平均流速が得られる．平均流速
（流量）と固液相の体積割合の情報を同時に推定することで管内の流動の様子が物質の状態と
関連づけて計測できる． 
 以上，相変化を伴う種々の状態量が音速測定により非侵襲検知可能であることが示され，音
響相図に基づく各種状態計測の考え方が提示された． 

 
図６ 氷充填率の音速依存性 
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