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研究成果の概要（和文）：本研究では、水銀不使用の真空紫外線光源であるエキシマランプと超音波を用い、
VOCガスの高効率分解、オイルミストの捕捉分解、分解生成物の確認、超音波による反応活性ミストの生成、反
応活性ミストによる分解生成物の捕捉、超音波による水中での分解生成物の完全分解と無機化を実験的に確認し
た。これにより、大気汚染物質の状態や性状によらない、分解生成物も捕捉可能な空気浄化手法が提案された。

研究成果の概要（英文）：In this study, using an excimer lamp, which is a vacuum ultraviolet light 
source that is free from mercury, and ultrasonic waves, we have experimentally proved that highly 
efficient decomposition of VOC gas, successful capturing and decomposition of oil mist. In addition,
 we confirmed the species and amount of degradation products, and the generation of reactive mist by
 ultrasonic waves. It was demonstrated that the full capture of degradation products by their mist, 
and complete decomposition and mineralization of degradation products in water by ultrasonic wave. 
As a result, a highly efficient air purification method was proposed, which enables to capture 
degradation products regardless of the state and properties of air pollutants.

研究分野：環境化学、エアロゾル科学（大気汚染評価ならびに環境浄化技術開発）

キーワード： 真空紫外線　VOCガス　オイルミスト　分解無機化　分解生成物　物質収支　オゾン　反応活性ミスト
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研究成果の学術的意義や社会的意義
屋内の有害大気汚染物質には、揮発性有機化合物ガスやオイルミストなどの有機粒子がある。本研究では、水銀
を含まないエキシマランプから照射される真空紫外線や超音波から発生する反応活性ミストを用いて、これらガ
ス状、粒子状といった状態や物性によらない有害汚染物質の高効率分解に加え、分解生成物の捕捉や完全無害化
も可能な新たな空気浄化手法を提案しており、エキシマランプや超音波の新たな利用分野の開拓も期待される。

※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 
主要な大気汚染物質である揮発性有機化合物（VOC）ガスは、直接的な健康影響や屋内外での

二次的な有機粒子生成などを引き起こす。一方、工場などの作業環境では数十 ppm レベルの高
濃度 VOC ガスに加え、オイルミストなどの有機粒子の放出も問題となっている。VOC ガスの
処理手法の一つとして、短波長紫外（UV）光、超音波、オゾン（O3）、過酸化水素（H2O2）などを組
み合わせることで酸化力の強いヒドロキシル（OH）ラジカルを生成させ、これにより有機汚染物
質の分解を行う促進酸化法が注目されている。しかし、短波長 UV 光の光源である低圧水銀ラン
プは 2017 年 8 月に制定された「水銀に関する水俣条約」により、今後の使用が制限される可能
性がある。 
 
２．研究の目的 
(1) 172 nm の VUV を近距離で導入ガスに照射できるエキシマランプ（VUV172）を組み込んだ
細管形状の VUV 照射装置を作製し、トルエンガスの除去率と O3発生濃度の測定と、VOC ガス
分解における分解生成物の物質収支についても確認する。さらに、VUV172 の有効性確認の観点
から、従来から使用されている光源である 185 nm の VUV を 3%程度含む主波長 254 nm の定
圧水銀ランプ（UV254+185）との性能比較も行う。 
(2) モデルオイルミスト発生手法の確立と、石英円筒フィルターに VUV172を組み込んだ VUV
照射装置によるこれら微粒子の捕集と反応雰囲気別の分解傾向について調査する。さらに、物性
の異なるモデルオイルミストを用い、分解生成物の生成傾向についても把握する。 
(3) 超音波霧化槽の作製と超音波霧化による反応活性ミストの発生、反応活性ミストによる生
成 O3の処理と分解性生物の無機化促進について検討する。 
 
３．研究の方法 
(1) 2 種類の光源を用いたトルエンガス分解と O3

濃度、分解生成物収支の確認と比較 
VOC ガス分解に用いた実験系の概略を図 1 に示

す。実験はフローで行い、任意の濃度に調製したト
ルエンガスを VUV 照射装置に導入した。VUV172ま
たは UV254+185をそれぞれ 20 W、24 W の出力で照
射し、照射距離 2 mm、滞留時間 2 秒に設定した。
トルエンガス濃度は GC-FID、CO と CO2ガス濃度
はメタナイザー付き GC-FID、水溶性有機炭素
（WSOC）濃度は全有機炭素(TOC)計、粒子濃度と
粒径分布は走査型モビリティー粒径分析器により
それぞれ測定し、粒子についてはナノサンプラーの
改良も行い、直接捕集も行った。 
 
(2) 2 種類のモデルオイルミストを用いた反応雰
囲気別の分解ならびに分解生成物の生成傾向把握 

オイルミスト分解に用いた実験系の概略を図 2
に示す。オイルミストのモデル物質として、ポリ-α
-オレフィン（PAO, 近藤工業）とオレイン酸（和光
純薬）を選択した。モデルオイルミストの発生には
PAO ジェネレーター（PPA-1101, プロックス）を用
い、この後段に光源である VUV172（13 W）を中央に
取り付けた反応器を設置した。反応器に石英円筒フ
ィルター（外径：2.5 cm、内径：2.2 cm、高さ 9.0 cm、
ランプとの距離は約 5 mm）を取り付け、前段で発
生させたオイルミストを反応器上部から流し込む 
ことによりフィルター内壁に PAO およびオレイン酸を 5.0-6.0 mg 付着させた。 
捕集したモデルオイルミストの分解実験では、キャリアガスを 1.8 L/min で流し、フィルター

内部にてエキシマランプから VUV172を照射した。照射開始から 5 分ごとにフィルターの重量を
精密天秤にて測定し、その減少量から除去率を算出した。また、対象物質の分解機構を調査する
ため、異なる反応雰囲気での実験を行った。設定雰囲気は①乾燥 N2+VUV172、②乾燥 N2+H2O 
(RH40%) +VUV172、③乾燥 Air+VUV172、④乾燥 Air+H2O (RH40%) +VUV172とした。これに
より、①光分解、②光分解+OH ラジカル酸化、③光分解+O3酸化、④光分解+ O3酸化+OH ラジ
カル酸化に分けることができ、それぞれの反応性を評価することができる。 

一方で、物性の異なる 2 種類のモデルオイルミストの分解特性の違いを調査するために、フィ
ルター後段および照射終了後の保持フィルター上の WSOC 量についても調査を行った。 

図 1 VOC ガス分解における実験系 

図 2 オイルミスト分解における実験系 



(3) 超音波霧化による反応活性ミストの生成と反応性の定量化 
VOC ガスに VUV172を照射すると、分解生成物に加えて副生

成物として反応雰囲気により空気に由来する数百～2000 ppm
の O3が生成される。本研究では超音波霧化によって生成される
反応活性ミストと接触させることで、分解生成物の捕捉と無機
化、さらに O3の無害化について検討した。このために、水中で
の OH ラジカル生成量が大きく、超音波霧化が可能な 430 kHz
超音波を用い、反応活性ミストの反応性の定量化をまず行った。 

反応活性ミストの生成では、図 3 に示すような 430 kHz の超
音波振動子が入った超音波霧化槽（縦：14.5 cm、横：15 cm、高
さ：14.5 cm）を用い、温度管理をした水に対して所定の出力で
霧化を行った。バルク液中での OH ラジカル生成を確認するために KI 水溶液を満たし、投入電
力を変化させて I3-の生成速度を調べた。つぎに槽の天井に KI 水溶液とデンプンを含むろ紙を
張り付けて、ミストと接触させると、OH ラジカルが含まれていればヨウ素イオンが酸化されて
ヨウ素が生成するため、デンプンとの反応で呈色が観察される。 
 
(4) 反応活性ミストによる生成 O3 の処理と
分解性生物の無機化促進 

図 4 に示す装置により、ガスとして O3 を
1400 ppm 含む空気を流量 1.0 L/min で霧化槽
に流し、吸収液として１L の脱イオン水、所定
濃度のKI水溶液およびオゾン分解触媒である
MnO2 微粒子分散水に 430 kHz の超音波を所
定の投入電力で照射して生成したミストと接
触させ、槽出口での O3濃度をオゾンモニター
で測定して O3吸収率を求めた。また、H2O2を
添加することで、H2O2と O3の反応により OH
ラジカルを生成させ、分解生成物の無機化促進
についても検討した。 
 
４．研究成果 
(1) 光源の違いによる除去率と分解生成物の比較本実験ではVUV172とUV254+185の出力を揃えた
上で、トルエンガスの除去率を比較した。VUV172 の除去率はランプを点灯してまもなく 100%に
達したが、UV254+185の除去率は 40%程度にとどまっていた。既往研究により、VUV によるトルエ
ンの分解は光分解に加え、活性種であるOHラジカルが大きく関与していることがわかっている。
VUV172の照射では(1)式のように、172 nm の波長と水との反応による OH ラジカルの生成が顕著
に起こるため、活性種による分解が大きく寄与し、分解解効率が高くなったと推察される。 

H2O + hv (172 nm) → H + ･OH  (1) 
 

VUV172と UV254+185照射下でのトルエン分解における除去率、CO、CO2、WSOC、粒子生成
量についてまとめ、物質収支を算出した。それ以外の量については疎水性有機炭素（WIOC：
Water-Insoluble Organic Carbon）として収支に加えた。その結果を図 5 に示す。 

図 5 より、VUV172照射におけるトルエンの除去率は 100%、無機化率は 72%、WIOC の割合
は 10%以下となった。それに対し、UV254+185照射のトルエン除去率は 40%であり、その内の無
機化率も 40%程度に留まったことから、より少ない消費電力でも、VUV172の方が高いトルエン
除去率、無機化率が得られることが明らかとなった。これは、低圧水銀ランプの場合、185 nm 

の VUV 波長は主波長である 254 nm の 3 %程度しか含まれていないために、顕著な光分解が進
行しなかったためであると考えられる。その一方で、VUV172は 172 nm の VUV を 100 %出力
できるために、高い光分解効率が得られたためと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 トルエンガス分解時に生成する分解生成物の物質収支 
(a) VUV172, (b) VUV254+185 

図 3 430 kHz 超音波霧化槽 

図 4 反応活性ミストによる O3吸収装置 



(2) O3生成量の比較 
VUV は空気中の O2を光分解し O3を生成する。VUV172と UV254+185の 2 種類の光源において、

生成する O3濃度を測定した。VUV172では約 600 ppm、UV254+185では約 200 ppm の O3が生成し
ていた。これは VUV172が 172 nm の単一波長であるのに対し、UV254+185は 185 nm が主波長 254 
nm の 3%ほどしか含まれていないためであると考えられる。しかし、波長出力から考えれば
VUV172における O3生成は抑えられていることから、前述したように、VUV172の照射距離を短く
調整することで、VOC ガスの分解に効果的に使用され、O2 の分解が抑制できたものと考えられ
る。しかし、O3は人体に有害であることから、この 600 ppm 近い高濃度の O3を反応器後段で完
全に処理する必要がある。この時、O3自体も促進酸化法に応用できることを考慮すると、(1)で示
した残存する親疎水性物質について、これらの酸化分解、無機化促進に応用できる可能性がある。 
 
(3) モデルオイルミストの分解と物性影響 

PAO ならびにオレイン酸について、各反応雰囲気で分解
効率を評価した結果を図 6, 7 にそれぞれ示す。 

図 6, 7 より、反応雰囲気に関係なく、いずれのモデルオイ
ルミストにおいても重量減少がみられ、VUV172 照射による
フィルター上での有機微粒子の分解が確認された。また、
VUV172 照射時において、フィルター後段での粒子発生は確
認されず、このことから粒子状の分解生成物はフィルターの
内側に保持され、連続的に分解、無機化が進んだものと考え
られる。ここで各条件における分解効率を比較すると、PAO
では条件①において、照射時間 30 分で約 60%と最も高い分
解効率が得られた。これは PAO が飽和炭化水素であるため、
結合を切断する直接光分解が効果的に働いたためと考えら
れる。一方オレイン酸では条件④において、照射時間 30 分
で約 57%と最も高い効率を示した。これはオレイン酸が不飽
和炭化水素および官能基を有する化合物であることから、O3

や OH ラジカルとの反応性が高いためであると考えられる。
実際、オレイン酸の条件④において、フィルター内に最も多
い WSOC 生成が確認されたことから、これはオレイン酸の
分解には活性種が効果的に働き、分解生成物の酸化分解（親
水化）と無機化が効果的に進行していたと推察される。しか
し、疎水性のガス状分解生成物は後段に流出している可能性
は否定できず、O3 処理と同時にこれら分解生成物の水溶性
化と捕捉処理の必要性が示唆された。 
 
(5) ミストの反応性確認と反応性定量法の確立 

430 kHz の超音波照射による、母液中での OH ラジカル
生成量（I3- 生成量に対応している）について KI 水溶液を
用いて調べた結果を図 8 に示す。なお、点線は、超音波霧化
で広く用いられている 1.6 MHz, 20 W の条件で霧化した場
合の I3- 生成速度を示している。 

図 8 より、出力 45 W 以上で I3- 生成速度は大きく増大
し、バルク液中では通常の超音波霧化と比較して 10 倍以上
の OH ラジカルが生成することがわかった。 

つぎに、反応性ミストすなわち OH ラジカル含有ミストの生成量について、ヨウ素デンプン
反応を用いて定量を試みた。霧化器の天井に取り付けてミストに暴露させて呈色したろ紙を図 9
に、呈色度を出力に対してプロットした図を図 10 にそれぞれ示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 9, 10 より、ヨウ素による呈色が確認され、この呈色度を画像解析することで、呈色の度合
いを評価した。呈色の閾値となる Blue 値を定めて格子点数に対する Blue 値の積算値を呈色度
と定義した。出力増加とともに呈色度は大きく増加し、反応性ミストの生成とろ紙への衝突頻度
が出力とともに増大することが示された。 

図 6 各反応雰囲気での PAO 分解 

図 7 各反応雰囲気での 
オレイン酸の分解 

図 8 I3-生成速度への出力影響 

図 10 出力による呈色度変化 図 9 反応性ミストによる呈色 



(6) 反応性ミストによる O3の吸収処理 
3 種の溶液すなわち脱イオン水、オゾン分解触媒である MnO2粒子分散水、0.2 mol/L KI 水溶

液を霧化した場合の O3を 1400 ppm 含む空気からの O3除去率を図 11 に示す。 
図 11 より、O3 は顕著な疎水性を示すことから、水のミストでは非常に低い除去率であった。

一方、KI 水溶液ではほぼ 100%の O3吸収率が得られ、KI と O3がミスト界面で効果的に反応し
たものと推察される。また、MnO2 微粒子分散水では、水による O3 吸収よりは高い結果であっ
たが、KI 水溶液ほどの O3 吸収率は得られなかった。これは触媒表面を水が覆ってしまうこと
で、O3 分解の活性部位がうまく働かなかったものと推察された。しかし、粒子の微細化と粒子
濃度増加により改善の傾向が確認されたことから、触媒の表面積濃度を増やすことで一定の有 
効性は得られる可能性が示唆された。この結果より、
O3 の除去には KI 水溶液などの O3 と反応性を有す
る水溶液が有効であることが明らかとなった。そこ
で、高い除去率を保ちつつ、どこまで KI 水溶液濃
度を低下させることができるかを検討した。その結
果を図 12 に示す。 

図 12 より、0.005 mol/L まで低下させても吸収
率はほぼ 100%であるが、0.001 mol/L で約 80%、
それ以上低下させると吸収率は急激に低下した。O3

ガスの供給を行わない場合でも、KI水溶液への430 
kHz の超音波照射により OH ラジカルが生成して
I-が酸化されて消費される。そこで、OH ラジカル
による I-消費速度と O3 1400 ppm 空気流通による
I-消費速度を比較したところ、O3との反応による I-

消費速度は OH ラジカルとの反応の約 50 倍の速度
であった。したがって KI 濃度を 0.005 mol/L 以上
に設定すれば、OH ラジカルによる液中の I-量の減
少を問題とすることなく、気相の O3 を吸収できる
ことがわかった。 

KI 水溶液による O3 吸収は反応吸収に分類され
る。そこで、O3の吸収速度を各種条件で求め、反応
吸収理論に基づいて KI 含有ミストによる O3 吸収
の吸収機構について検討した。0.005 mol/L 以上の
KI 濃度では迅速擬 1 次反応と迅速 2 次反応の条件
を満たすことがわかった。 
 
(7) 反応活性ミストによる分解生成物の捕集と無
機化促進 

トルエンガス分解系における VUV172照射の後段
において、430 kHz 超音波反応器内に KI 水溶液を
用いた場合、600 ppm 程度の O3 は KI を含むミス
トにより完全に処理されたことから、O3 と(2)式の
ペロキソン反応を起こし反応活性種である OH ラ
ジカルを生成する H2O2溶液を使用し、O3の分解に
加え、水溶性分解生成物の捕捉と無機化について検
討した。その結果を図 13 に示す。なお、この条件
において、超音波霧化槽後段で O3 ならびに水溶性
分解生成物はほぼ確認されなかった。 

H2O2 + 2O3 → 2･OH  (2) 
 
図 13 より、H2O2 を添加しない水のみでも水溶性分解生成物は連続的に捕捉（一定の濃度上

昇を確認）できることが明らかとなった。一方で、H2O2を添加すると、水中の WSOC 量が増加
したことから、(1)と(4)で示した WIOC が反応活性ミストにより WSOC へと酸化転換され、ミ
スト中に取り込まれたものと推察される。一方で、WSOC 量は増加を続けず頭打ちになってい
ることから、430 kHz 超音波が生み出すキャビティーでの熱分解や反応活性種により、WSOC
は水中で連続的に無機化されていっているものと考えられる。 

 
以上より、VOC ガス分解、オイルミスト分解、分解生成物収支、反応活性ミストの生成、反

応活性ミストによる疎水性分解生成物の水溶性転換と水溶性分解生成物の捕捉、430 kHz 超音
波による水溶性分解生成物の無機化の結果を総合的に組み合わせると、ガス状、粒子状といった
物質状態や、親疎水性といった物理化学的性状によらない、分解生成物も捕捉可能な大気汚染物
質の分解処理技術が確立できたと考えられる。 

図 11 3 種のミストによる O3吸収率 

図 12 KI 濃度と O3吸収率の関係 

図 13 H2O2 添加時の反応活性ミストに

よる分解生成物の捕集と水中 WSOC 量 
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