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研究成果の概要（和文）： 

 液体中の音響キャビテーション気泡からの発光(ソノルミネセンス)機構について研究した。

特に Na，K などのアルカリ金属原子からの発光に注目し，発光スペクトルの溶解ガス依存性，

温度依存性，周波数依存性などから発光場所，発光に至るまでの過程を調べた。高速度カメラ

を用いて気泡ダイナミクスを測定し，発光パルスとダイナミクスの関連も調べた。アルカリ金

属発光は，これまで気泡内部の気相，あるいは気泡壁/液体界面の液相のどちらで発光している

か不明であったが，本研究結果から気相から発光していると結論づけた。さらに，発光は気泡

内高密度の影響を受けブロードニングとエネルギーシフトした成分と，ブロードニングもエネ

ルギーシフトもしていない成分の 2 つから成ることを解明した。後者の成分は発光機構の更な

る解明につながる新しい成果で，今後の研究課題である。 
 
 
研究成果の概要（英文）： 

  We have studied a mechanism of light emission  from acoustic cavitation bubbles 

(sonoluminescence). Sonoluminescence from alkali-metal atoms ,such as sodium and 

potassium, have been interested because its emission site is questioned, that is gas 

phase inside bubble or liquid phase at bubble/liquid interface.  Sonoluminescence 

spectrum were investigated under the conditions of various temperatures, various 

dissolved gases and various ultrasonic frequencies. High-speed camera was used to 

study bubble dynamics which are closely related to the occurrence of 

sonoluminescence. The results of the present study strongly suggest the alkali-metal 

emission is originated from gas phase inside bubble. Furthermore, two components of 

Na emission, energy-shifted and broadened line and unshifted narrow line, were 

observed for the first time. This finding should be clarified in future and will provide a 

new development of sonoluminescence study. 
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１．研究開始当初の背景 
  強力超音波を液体中に放射したときに起
こる音響キャビテーション現象は，洗浄,撹拌,
乳化,殺菌，金属ナノ材料創製などのソノプロ
セスや，ガン破壊や遺伝子導入などの医用応
用の原理となっている。 
音響キャビテーションでは，音波の周期的

な圧力により液体中に微小気泡が形成され，
気泡が膨張・収縮を繰り返したのち急激に圧
壊される。この際気泡内は 1 万度以上，数百
気圧の微小反応場となり，OH ラジカル生成，
衝撃波放出など種々の作用が起こる。同時に
ソノルミネセンスと呼ばれる発光現象を示
す。ソノルミネセンスは気泡内温度や圧力な
どの状態を調べるよいプローブとなる。1990
年に Gaitan と Crum が単一気泡からの発光
（Single-Bubble Sonoluminescence,SBSL）
を観測して以来，世界中の研究者がその解明
に乗り出した。発光スペクトルの測定から気
泡圧壊時の温度が約 1万度と予想されていた
が，最近 K.S. Suslick らは，硫酸中での SBSL
測定からアルゴンやアルゴンイオンの電子
励起スペクトルを観測した。この結果は気泡
内コアが数十万度にも達するプラズマ状態
であることを示唆しており，再び発光機構の
謎は深まった。 

NaCl 水溶液からのソノルミネセンスでは，
連続スペクトル成分とともに非対称に拡が
った Na 原子発光スペクトル（D 線、589nm）
が観測された。Na 発光の励起機構を調べる
ため微量のエタノールを混入したところ，急
激な消光を示しスペクトル幅が拡がった。こ
の結果は Na 原子が，従来考えられていた液
相ではなく気泡内ガス相で発光しているこ
とを示唆している。しかし，どのような経路
で Na+イオンが気泡内に入り込み，いかにし
て Na 原子に還元され電子励起状態になるの
かは推測の段階で，実験的証拠はない。スペ
クトル幅が正確に決定できれば気泡内密度

がわかり，そこから圧力も予測できるのでソ
ノルミネセンス機構解明に大いに役立つ。 

 
２．研究の目的 
 本研究では，アルカリ金属原子からのソノ
ルミネセンススペクトル幅や強度を種々の
雰囲気ガス，種々の溶媒，100ｋHz から
1MHz の周波数域で測定し，分光データとの
比較から気泡内密度を求める。また，アセチ
レンガスなどで飽和した水からはアセチレ
ンが分解されてできた C2 分子からのスペク
トルが観測できるので，2 本のスペクトル強
度比を観測し，気泡内温度を決定する。密度
と温度情報から気泡内圧力も求めることが
できる。 気泡合体・分裂など気泡ダイナミ
クスが発光に与える影響も超高速度カメラ
を使って調べる。 
 
３．研究の方法 
 アルカリ金属塩(NaCl, KCl など)の水，エ
チレングリコール，硫酸の溶液などで 20 kHz
から 1 MHz の広帯域にわたってソノルミネセ
ンススペクトルを精密に観測する。そのスペ
クトル幅から気泡圧壊時のガス密度を決定
する。また，アセチレンガスなどを飽和した
水溶液のソノルミネセンスから C2スペクト
ルを観測し，スペクトル強度比から気泡圧壊
時の温度を決定する。密度，温度から圧力を
求めることができ，発光機構解明に大きく寄
与できる。また，100 万コマ/秒の高速度カメ
ラによる気泡シャドーグラフ撮影から気泡
径，気泡合体・分裂などのダイナミクスを明
らかにしソノルミネセンスの結果と関連さ
せる。 
 
４．研究成果 
 アルカリ金属原子を含む溶液からのソノ
ルミネセンスには，連続スペクトル成分に加
えてアルカリ金属特有の発光線が含まれる。



 

 

その発光機構解明を目的にして，水溶液中の
Na 線，K線の線幅やピーク位置が溶液の温度
や溶存ガス（Ar, Xe, He）によってどのよう
に変化するかを調べた。また，硫酸に硫酸ナ
トリウムを溶解した溶液でも溶存ガスを変
えてスペクトル測定を行った。 
 塩化カリウム水溶液では，15 度から 35 度
の温度変化に対して K線スペクトルの強度は
温度とともに急激に減少したが，線幅はほぼ
一定であった。気泡内部の水蒸気量は温度と
ともに増加するので，この実験結果から K電
子励起状態は水分子または水から生成され
る水素，酸素分子の影響を受けてクエンチさ
れることが分かった。しかし，線幅には影響
ないことから Kポテンシャルは影響されない。
一方，Ar ガス飽和と Xe ガス飽和では線幅に
与える影響が大きかった。特に He ガス飽和
では Ar,Xe と異なり K線がわずかに青方遷移
し，スペクトル形状も対称であった。このこ
とは従来のスペクトル研究で知られている
結果とよく一致し，アルカリ金属原子と希ガ
スが直接相互作用して一種の Exiplexを形成
していることを強く示唆した。 

濃硫酸中にナトリウム（Na）塩を溶解して
超音波を照射し，高輝度な Na 原子発光を示
す多泡性ソノルミネッセンス（MBSL）を得
た．MBSL は青色と橙色の発光がキャビテー
ション気泡経路上の異なる位置に現れた．ス
トロボ観察により，気泡が微小な気泡を吐き
出す時に Na 原子発光が生じていると推察さ
れた．Na 線のスペクトル幅は水と硫酸でほぼ
等しく、それより見積もった気泡内の温度・
圧力は 2000 K・100 atm 程度であった。 
 

アルカリ金属の発光機構解明を目的にし
て，Na 線の発光パルス幅の測定を行った。シ
ングルバブルソノルミネセンスの発光パル
ス幅は 60-250ps であることが知られ，その
研究から黒体輻射モデルでは説明できず，プ
ラズマの制動輻射モデルと合うことが分か
っている。Na線に関してはこれまでエチレン
グリコール（EG）溶液中でパルス幅が 60ns
と 2 桁も大きいことが報告されている。 
 今回 EGに NaCl を溶解した溶液でソノルミ
ネセンスを観測し，パルス幅を4G/s sampling
オシロスコープと高速応答フォトマルで測
定した結果，従来の報告とは異なりマルチピ
ークパルスとシングルパルスが観測され，
個々のパルス幅は約 400psであることが明ら
かとなった。連続発光成分と Na 発光のパル
ス幅は同程度であることも分かった。 

マルチピークパルスの原因を探るため高
速度カメラと高速度発光動画による気泡ダ
イナミクス観測を行ったところ，数百ミクロ
ンの大きな気泡が微小気泡に分裂して発光
し，膨張時には一つに合体する。この結果か
ら，溶液中の Na イオンは気泡分裂の際に

droplet 状態で気泡内に入ることが明らかに
なった。気泡内での高温のため Na 原子にな
ることが想像される。 
 
界面活性剤 SDS（Sodium dodecyl sulfate）

を溶解した水溶液からの Na 発光について調
べた。また，ホーン型振動子を用いたときの
Na 線発光形状についても研究した。 
 NaCl水溶液では１M程度の高濃度でしかNa
発光は起きないが，SDS 水溶液では 10ｍM と
いう低濃度で Na発光が観察される。これは，
気泡壁に SDS 分子が吸着し，その周囲に SDS
から電離した Na イオンが引き寄せられ，気
泡周囲の Na 濃度が高くなるからである。SDS
溶液からの Na 発光スペクトルの時間変化を
測定した結果，超音波印可時間とともにスペ
クトルが変化し，Na 発光成分にも線幅の細い
成分，線幅が太くてピークシフトした成分の
2 種類があることがわかった。はじめは両者
が同程度の大きさで観測されるが，時間とと
もに細い成分が消滅する。気泡に吸着した
SDS 分子が徐々に気泡内に入って分解され，
CO などの分子になる結果，分解ガスと Na 原
子が相互作用して消光するからであると推
察した。このことを裏付けるため，二酸化炭
素ガスを混入した NaCl 水溶液で，発光スペ
クトルの濃度依存性を測定したところ同様
な現象が観測された。これらの結果は，本課
題研究でこれまで示唆してきた「Na 原子発光
の起源は気泡内のガス相である」というモデ
ルとよく一致する。 
 ホーン型振動子の先端からは，定在波型と
比べて非常に強い超音波を放射することが
できる。NaCl 水溶液ではホーン先端からの
Na 発光形状はくさび形であったが，粘性の高
いエチレングリコール溶液では球状の Na 発
光形状であった。これは溶液の粘性の違いに
よって気泡の生成や振動が異なるためであ
ることが高速度カメラ映像から示唆された。 
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