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研究成果の概要（和文）： 
本研究では、超音波による殺菌とオゾンによる殺菌を同時に行うことができる“超音波
とオゾンマイクロバブルを利用した殺菌技術の開発”を行った。その結果、超音波とオゾ
ンマイクロバブルを用いた殺菌技術は、マイクロバブルの有する良好な溶解特性により、
処理水中の溶存オゾン濃度を速やかに上昇させて殺菌力を強めるとともに、超音波の物理
的な衝撃力による殺菌を同時に行う相乗効果によって、極めて高い殺菌効果を示すことが
明らかとなった。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 Water disinfection treatment using ozone microbubbles generated by a hollow ultrasonic horn was 
developed, and its ability to inactive Escherichia coli in water was evaluated. The times required for 
complete sterilization by the disinfection treatment with ozone microbubbles generated by the hollow 
ultrasonic horn, ozone bubbles generated by a disperser with ultrasonic irradiation, and ozone bubbles 
generated by a disperser under the same ozone gas supply conditions were 15, 27, and 30 min 
respectively, which indicates that ozone bubbling with ultrasonic irradiation enhances disinfection. 
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１．研究開始当初の背景 
 生活排水や工業排水による環境汚染は、人
間に様々な健康被害をもたらし、今後さらに
深刻さが増すと考えられている。近年では、

O-157 による集団食中毒や温泉施設でのレジ
オネラ感染などが記憶に新しい。現在の水の
殺菌手法としては、塩素による殺菌が殺菌効
果・コストなどの点で優れており、日本では
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最も広く使われている。しかし、塩素による
独特の匂いや水質の変化、トリハロメタンな
どの副生成物の生成、塩素に耐性を持つ強い
菌などの存在などが問題となる場合もある
ため、非塩素系の殺菌技術についてのニーズ
も依然として高い。例えばオゾンによる殺菌
技術は、オゾンが持つ非常に強い酸化力を利
用して細菌の膜・酵素・核酸にダメージを与
えて細胞死をもたらす方法で、1900年代初頭
にフランス・ニースの浄水場で使われて以来、
主にヨーロッパを中心に使われている。また、
超音波殺菌技術は、液中の気泡が強い圧力変
動によって崩壊する際に出す衝撃波（キャビ
テーション現象）を利用して微生物を物理的
に破壊して殺菌する方法で、薬品添加や副生
成物も生じない新しい殺菌技術として注目
されている。ただ、オゾンによる殺菌につい
ては、オゾンの生成コストが高い点、高濃度
（1ppm 以上）のオゾンガスは人体に有害と
され後処理が必要な点、水へ溶解しにくく溶
解効率を上げるには大掛かりな装置が必要
な点などが課題として挙げられ、超音波によ
る殺菌ついても振動子に近い領域しか十分
な効果が得られないなどの課題を抱えてお
り、広く非塩素系殺菌技術が使われるために
はこれらの課題の解決が求められている。 
 
２．研究の目的 
本研究では、超音波のエネルギーを物理的

な菌の破壊に用いるだけでなくオゾンのマ
イクロバブル化にも用いることで、超音波に
よる「物理的殺菌」とオゾンによる「化学的
殺菌」の両方の特性を併せ持つ効果的な殺菌
技術を開発することにある。別々の殺菌手法
である「超音波による殺菌」と「オゾンによ
る殺菌」はそれぞれ研究および実用化が進め
られているが、同時に二つの殺菌手法を組み
合わせて殺菌効果を試した例はこれまでほ
とんど報告されていない。 
したがって、本研究では超音波とオゾンマ

イクロバブルによる殺菌技術について、超音
波による殺菌とオゾンのマイクロバブル化
の両方を効果的に行える装置の設計・試作、
および大腸菌に対する殺菌能力の評価を行
い、本技術が殺菌能力に影響を及ぼすメカニ
ズムについても考察した。 

 
３．研究の方法 
（１）実験装置 
図１に実験装置の概略図を示す。試験部に

300mLビーカーを用い、上から気泡発生装置
を固定する。気泡発生には、超音波ホモジナ
イザー(SMT，UH-50)に内部がガス通過可能
な中空ホーン(出口内径-外径；I2.6- I 6)を取
り付けた装置を用いた。これは中空ホーン出
口付近で生じる壁面の高速振動と超音波の
圧力振動によってガスをマイクロバブル化

し、液中に放出するものである。オゾンは酸
素を原料にオゾン発生装置(エコデザイン，
ED-OG-R4)を用いて発生させ、供給オゾンガ
スは気相オゾンモニタ(荏原実業株式会社，
EG-600)を用いて測定した。 

 
（２）殺菌試験方法 

300mLの純水を試験部に入れ、クールスタ
ーラ(アズワン,CSB-900N)を用いて 400rpmで
攪拌、溶液温度を 20℃に保ち大腸菌(E.coli.，
ATCC8739)の殺菌試験を行った。菌数の測定
は食品細菌検査装置 (バイオシータ，
DOX-30F)を用いて 3分ごとに 30分まで計測
した。菌数の培養方法は、MicroBioLogics社
の EZ-CFU One Stepを DOX専用液体培地に
投入し、ウォーターバスを用いて 37℃、14
時間培養した。この場合の培養後の菌濃度
[CFU/mL]は 107オーダである。オゾンガスの
オゾン濃度は約 75000ppm、酸素流量は
50mL/minと一定に保ち、超音波周波数は
20kHz、振幅は 20Pmとした。以下ではこの
プロセスを USMBプロセスと略す。また、比
較対象として円筒ガス噴射管(多孔質フィル
ターサイズ 8×10mm；細孔 40～50Pm)を用い
て同一流量でオゾンマイクロバブルを発生
させた場合(以下MBプロセス)、オゾンを供
給せず超音波のみを印加した場合(以下USプ
ロセス)、円筒ガス噴射管でオゾンマイクロバ
ブルを同一流量で発生させつつ噴射管近傍
で超音波を印加した場合(以下MB+USプロ
セス)についても殺菌試験を行った。 

図 1 実験装置 
４．研究成果 
（１）超音波を用いたマイクロバブル発生 
 図２にUSMBプロセスおよびMBプロセス
における気泡発生の写真を示す。図２(a)は中
空ホーンから超音波を印加しないで気泡を
発生させた条件、図２(b) 中空ホーンから超
音波を印加して気泡を発生させた条件
（USMB プロセス）、図２(c)は円筒ガス噴射
管から気泡を発生させた条件（MBプロセス）
である。図２(a)と図２(b)より超音波の印加に
よって、直径 6mm程度の大気泡が 1mm以下
の気泡に微細化されている様子が見てとれ
る。また、図２(b)と図２(c)より、円筒ガス噴
射管から気泡を発生させた MB プロセスは、
中空ホーンから発生させた USMB プロセス
よりも明らかに小さい気泡が発生可能であ
ることが見て取れる。 
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図２ 中空ホーンおよび円筒ガス噴射管か
らの気泡発生；(a) 中空ホーン（超音波無し）、
(b) 中空ホーン（超音波印加）、(c) 円筒ガス
噴射管 

 
図３に粒度分布測定装置（シスメックス，

mastersizer2000）を用いて USMBプロセスと
MB プロセスの気泡径分布を測定した結果を
示す。図３では、USMBプロセスの個数分布
のピークが約 10Pm にあるのに対して、MB
プロセスの個数分布のピークは約 400Pm に
あり、同一流量において、USMBプロセスは、
MB プロセルよりも極めて微細な気泡を生成
可能であることが明らかとなった。 
 

図３ 中空ホーンおよび円筒ガス噴射管か
らの発生する気泡の気泡径分布 
 
（２）大腸菌に対する殺菌特性 
 超音波中空ホーンによるマイクロバブル
発生手法を用いてオゾンをマイクロバブル
化した際の大腸菌に対する殺菌能力につい
て、評価し、既存手法との比較を行った。図
４に横軸に殺菌時間、縦軸に大腸菌残存率
N/N0 の結果を示す。なお、N0 は初期菌濃度
[CFU/mL]、N は計測された菌濃度[CFU/mL]
を示す。図４より超音波と気泡発生部が一体
の USMBプロセスでは 15分で菌数 0となっ
ているのに対し、超音波と気泡発生部が分離
したMB+USプロセスおよびMBプロセスで
は菌数 0に至るまでに 27分および 30分要し
ている。USプロセスについては 30分経過時
において 105CFU/mL の濃度で菌が生存して
おり、超音波単独での物理的な大腸菌殺菌効
果は他プロセスに比べると低いことが分か
る。これらのことから USMBプロセスが、マ
イクロバブル化されたオゾンと超音波印加

の相乗効果によって他の方法に比べ良好な
殺菌能力を有することが明らかとなった。 

 

図４ 各処理における大腸菌生存率の時間
的変化；○:USMBプロセス、◆：MBプロセ
ス、△：MB+USプロセス、□:USプロセス 

 
殺菌効果の増加の原因としては、マイクロ
バブル化による気泡表面積および液中滞在
時間の増加により、溶液中の溶存オゾン濃度
が増加したためと考えられる。 
図５に純水へのオゾンガスを供給した際
の溶存オゾン濃度の時間変化を示す。溶存オ
ゾン濃度は溶存オゾンモニタ(荏原実業株式
会社，EL-550)を用いて撹拌速度、ガス流量、
超音波出力は殺菌試験と同条件として、30秒
ごとに測定した。図５より、超音波と気泡発
生部が一体の USMBプロセスでは、超音波と
気泡発生部が分離した MB+USプロセスおよ
びMBプロセスに比べオゾン濃度の上昇が早
く、15分程度で平衡濃度に達することが確認
された。したがって、USMBプロセスによる
殺菌能力が高い要因の一つとして、オゾン濃
度の速やかな上昇が考えられる。一方、
MB+USプロセスは USMBプロセスやMBプ
ロセスと異なり平衡濃度が大きく下がって
いる。竹内らは、超音波の印加によってオゾ
ンの自己分解が促進されると報告している。
また一定量のオゾン濃度が溶存している水
に超音波を印加すると、印加しない場合に比
べ、オゾン濃度は速やかに低下することが実
験より確認された。よって、超音波の印加に
より自己分解が促進され、結果として MB＋
US プロセスは他プロセスより平衡濃度が下
がったと考えられる。 

 
図５ 溶存オゾン濃度の時間的変化；○：
USMB プロセス、◆：MB プロセス、△：
MB+USプロセス 
  
オゾン濃度の時間変化式は一般に次の式
で表される。 
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ここで Cは溶存オゾン濃度[mg/L]、C*は飽和
溶存オゾン濃度[mg/L]、t は時間[min]、KLa
は総括物質移動係数[min-1]、km は分解係数
[min-1 (mg/L)-(m-1)]、m は分解次数[-]である。
つまり右辺第一項は供給量、第二項は分解量
の割合を示している。図５の測定結果に
Boltzmann Fit(二次)を適用して KLa 値および
図６に示される供給量―分解量の割合の経
時変化を求めた。USMBプロセス、MB＋US
プロセスおよびMBプロセスの KLa値はそれ
ぞ れ 、 0.0710min-1 、 0.0318min-1 お よ び
0.0407min-1であった。つまり、USMBプロセ
スはMB+USプロセスより約 2.2倍、MBプロ
セスより約 1.7 倍大きく、オゾンを効率よく
溶解させていることがわかる。 
図６のMB＋USプロセスとMBプロセスに
着目すると、どちらも同程度の分解がなされ
ていることがわかる。式(1)に示すように分解
量は溶存濃度に依存することから、超音波を
印加することで、濃度が低い場合でも高濃度
と同程度の自己分解を起こすことが確かめ
られた。また平衡状態において、超音波と気
泡発生部が一体の USMB プロセスでは発生
部が分離したMB+USプロセスおよびMBプ
ロセスの 2倍以上の分解割合を成しているこ
とがわかる。一般に、オゾンは分解時にオゾ
ン自身よりも強力な酸化力を持つ OHラジカ
ルを発生するため、分解が促進されるほど殺
菌効果は高いとされる。よって、超音波を用
いた場合に殺菌能力が向上する要因として、
超音波の印加によりオゾン溶液中に強力な
酸化力を持つ OHラジカルの生成促進され、
殺菌力増強に有効に働いていると考えられ
る。 

図６ オゾン溶解量および分解量の時間的
変化;○:USMB プロセス(溶解)、●:USMB プ
ロセス(分解)、◇:MBプロセス(溶解)、◆:MB
プロセス(分解)、△:MB+US プロセス(溶解)、
▲:MB+USプロセス(分解) 
 
（３）まとめ 
本研究では超音波を利用したマイクロバ

ブル発生技術によって、“超音波による殺菌”
と“オゾンによる殺菌”を同時に行うことが
できる“超音波とオゾンマイクロバブルを利
用した殺菌技術の開発”を行った。また、溶
存オゾン濃度、大腸菌を殺菌対象とした研究
結果から、次の知見を得た。超音波によって
発生させたオゾンマイクロバブルを用いる

ことで、一般的な多孔質散気管に比べ総括物
質移動係数が 2倍となり、殺菌力と比例関係
にある溶存オゾン濃度が速やかに上昇した。
また、液面近傍に放出されるオゾンガス濃度
も多孔質散気管に比べ半分になり、オゾンが
水中で効果的に消費されること、および法規
制対象である放出オゾンガス濃度を低く抑
えられることを確認した。殺菌効果について
は、水 300mL中の大腸菌（ATCC8739,菌濃度:
約 107CFU/mL）を殺菌対象として、超音波と
オゾンマイクロバブルによる殺菌を行った
場合（15分で滅菌完了）に、超音波のみを印
加した場合（30 分で 99％殺菌）および多孔
質散気管で液中にオゾンを供給した場合（30
分で滅菌完了）と比べて半分以下の処理時間
で滅菌にできることを確認した。以上のこと
から、超音波とオゾンマイクロバブルを用い
た殺菌技術は、マイクロバブルの有する良好
な溶解特性により、処理水中の溶存オゾン濃
度を速やかに上昇させて殺菌力を強めると
ともに、超音波の物理的な衝撃力による殺菌
を同時に行う相乗効果によって、極めて高い
殺菌効果を示すことが明らかとなった。今回
得られた知見を生かして、今後は装置のスケ
ールアップや一般的な塩素殺菌では殺菌が
難しい対象への応用展開などを図る予定で
ある。  
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