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研究成果の概要（和文）：周波数が20kHzで構造が異なる超音波振動子を用いて、機械的作用は水溶液中のポリエチレ
ンオキシドの分解速度から、化学的作用はヨウ化カリウムの反応速度から見積もった。直径50 mmで振動振幅の節で容
器と固定した振動子が最も高い機械的作用および化学的作用を示した。
超音波化学反応効率は液高さが高くなり120 mmを超えると大きくなり、その値は一般的なホーン型振動子と比べてもか
なり大きくなった。
二酸化チタンを添加して超音波と紫外線を同時照射した場合が最も機械的作用が高くなった。

研究成果の概要（英文）：In this work, we examined the influence of transducer structure on the mechanical 
and chemical effects of 20 kHz sonication. The mechanical effects were evaluated from the degradation 
rate of poly(ethylene oxide) in aqueous solution, and the chemical effects were measured with potassium 
iodide solution. The mechanical and chemical effects for a bath-type apparatus with the transducers fixed 
at a node with a diameter of 50 mm highest among the transducers investigated here.
As liquid height increased, the stable sonochemical efficiency gained at a height of over 120 mm, and the 
sonochemical efficiency were also markedly higher than those of a conventional horn-type one.
The degradation rate of poly(ethylene oxide) in aqueous solutions involving titanium oxide was the 
highest when ultraviolet irradiation was used concurrently.

研究分野：超音波工学

キーワード： ソノプロセス　反応プロセス　超音波　キャビテーション　ソノケミストリー　化学的作用　機械的作
用　高効率化
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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微小気
泡の断熱圧壊により、気泡内部に数千度・千
気圧の高温・高圧の場が生成する。その結果、
ラジカル生成による化学的作用と衝撃波に
よる機械的作用が発現する。化学的作用は、
ナノ粒子合成、バイオジィーゼルの合成、難
分解性物質の分解などの反応に効果的に働
く。また、機械的作用は、分離、抽出、撹拌、
洗浄など物質移動、循環プロセスに有効であ
り、化学プロセスへの超音波の利用は、水を
反応場として利用すればグリーンプロセス
として化学工学の多くの単位操作への展開
が期待されている。 
 
２．研究の目的 
 超音波周波数が 20 kHz程度の低周波域で
の装置は、市販の大きな電力を印加できるホ
ーン型振動子を利用した反応器が用いられ
てきた。しかし、反応場の制御方法に問題が
あり、新たなソノリアクターの検討が必要と
されている。本研究では、振動子における振
動変位の節を固定し、変位の腹部分を自由に
振動できるようにすることで、エネルギー変
換効率の高い振動を溶液に導く装置を開発
する。さらに、液高さを最適化することによ
って、安定した反応場を形成させる。また、
粒子などの添加によって反応を促進させる。
これらの研究から、低周波数域において超音
波反応場が制御可能な高効率ソノリアクタ
ーの開発と最適化を行うことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1)装置構造の研究で用いた装置を図 1 に示
す。ホーン型(Branson Sonifier 450D)、バ
ス型(本多電子製の Langevin 振動子付き特
注) の 2種類の装置を用いた。ホーンの先端
の直径は 12.7 mm である。バス型については、
Langevin 振動子の直径（30、40、50 mm）と
固定する位置（振動変位の腹、節）を変えて
検討した。図 1(b)は振動板の下に振動子が取
り付けられている。すなわち、振動板は振動
変位の腹に固定されている。このことから、
振動子の直径が 30、45 mmのものを AnFLT30、
AnFLT45 と名付けた。図 1(c)にセルに固定す
るために直径 50 mm の振動子に SUS-304 ステ
ンレスの環を取り付けたものを示す。ステン
レスの環は振動変位の節の位置であり、これ
を超音波反応器に固定した。この装置を
NFLT50 と呼ぶ。環の直径は 109.6 mm である。
ホーン型とバス型における反応器の内径は、
それぞれ 40.5、56.8 mm である。超音波照射
は 20 ℃で行った。音圧を測定するかわりに、
平均的な音強度すなわち、反応容器に散逸し
たエネルギー強度をカロリメトリー法によ
って見積もった。機械的効果は高分子の分解
速度から見積もった。分子量 900,000 のポリ
エチレンオキシド(PEO)水溶液 2 g/L を用い
て、超音波照射時の粘度低下の時間変化から
1 次反応を仮定して求めた。また、t-ブタノ

ール（t-BuOH）を 100 mM 添加して、ラジカ
ルによる化学的効果を抑えた。化学的効果は
0.1 M KI水溶液からのI3

-生成量から求めた。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 1 超音波反応器 
 
(2)図 1(c)の装置を用いて、アンプ(ENI 
1140LA)とシンセサイザ(NF WF-1942)を用い
て、振動子を駆動した。アンプと振動子の間
のインピーダンスを測定した。この研究では
ガラス容器とステンレス容器の2種類を用い
た。ガラス容器はルミノールを用いたソノケ
ミカルルミネッセンスの撮影に使用した。ま
た、超音波照射(振動子印加電力を 40 W とし、
照射時間を 3 分)によるアルミフォイルシー
トのエロージョン挙動を測定した。液高さを
変えて、KI からの I3

-生成速度からソノケミ
カル効率を求めた。 
(3)20 kHz の超音波反応器を用いて、超音波
反応性能をさらに促進させるために、試料に
様々な物質を添加した。試料をPEO水溶液（分
子量 900,000、濃度 2 g/L、体積 50 mL）と
して、固体粒子である Al2O3（粒径 57μm、濃
度 10 g/L）、TiO2（粒径 10 nm、濃度 4 g/L））、
ラジカル促進剤であるH2O2（濃度5 g/L）、FeSO4
（濃度 1 wt%）、ラジカル補足剤である t-BuOH
（濃度 7.4 g/L）を添加した。また、TiO2添
加時には紫外線（25 W）の照射も行った。超
音波照射時（超音波散逸パワー5 W）におけ
る粘度の経時変化を測定し、高分子の分解速
度定数を求めた。 
 
４．研究成果 
(1)図 2 に様々な振動子を用いた場合におけ
る t-BuOH を添加した PEO 水溶液の分解速度
定数と超音波強度を示す。それぞれの実験は
超音波散逸パワーが 5±0.5 W で行った。PEO
の分解速度は NFLT50 が一番高い。次に、ホ
ーン型が高く、AnFLT45 が一番低い。これは、
AnFLT45 と AnFLT30 は振動変位の腹で装置に
固定されているので振動が制限を受けるが、
NFLT50 とホーンは節で固定されておりエネ
ルギー変換効率の高い安定した振動をセル
内の溶液へ導くためである。また、超音波強
度と分解速度定数の関係は見られない。 
 図3に超音波照射5分後のI3

-生成量を示す。
バス型の化学的効果は振動子の直径が大き
くなるほど増加し、ホーン型の化学的効果は

1: cooling water
2: solution
3: transducer

2
1

1

horn

dt

1

2

3

di 

dt

1

1

2

3

di

dt

1

(a)                                  (b)                               (c)



NFLT50 よりも小さい。この理由の 1つめは振
動子面積が大きいためである。さらに、
AnFLT30 と AnFLT45 は振動変位の腹が固定さ
れているため、部分的に位相がずれて、振動
が安定しないが、NFLT50 は振動が安定してい
る。これらの理由で容器内のキャビテーショ
ン場が安定し、化学反応が大きく促進された
と考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 t-BuOH を添加した PEO水溶液の分解速
度定数と超音波強度  
 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 超音波を5分間照射した後のI3

-生成量 
 
(2)図 4 にルミノールのソノケミカルルミネ
ッセンスとアルミシートのエロージョンを
示す。液高さが 48 mm、92.5 mm の場合、と
もに液面から同じ距離に縞模様が見られる。
縞の間隔はおおよそ半波長になっているの
で、この結果は定在波の形成を表している。
20 kHz の超音波で定在波が観測されたのは、
世界で初めてであり、このことは NFLT50 が
振幅変位の節で容器に固定されているため、
安定した振動を発生できることに起因する。
ルミノールの場合は、発光が強い場所に OH
ラジカルが多く発生していることを示して
いる。アルミフォイルの場合は、白い場所に
おいて液体のマイクロジェットによって穴
があいたことを表している。 
 図 5にソノケミカル効率（SE 値）と音響イ
ンピーダンスの液高さ依存性を示す。振動子
印加電力は 40 W とした。液高さが 30 から 40 
mm では SE 値は減少し、その後、120 mm まで
振動しながら増加する。特に、インピーダン
スが小さいときに SE 値は高い。これは、定

在波が形成されるとインピーダンスが小さ
くなるためである。SE 値の最大値は 1.2×
10-10 mol/J であり、従来の性能（0.6×10-10 
mol/J）の 2倍を得ることに成功した。 
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図 4 液高さが異なる場合におけるルミネッ
センスとエロージョン 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 SE値とインピーダンスの液高さ依存性 
 
(3)図 6 に様々な物質を添加して超音波照射
した場合の PEO の分解速度定数を示す。固体
粒子（Al2O3、TiO2）を添加したところ、分解
速度にあまり変化が無い。これは、20 kHz に
おいて、もともと物理的効果が強かったため、
それ以上の物理的作用の強化に至らなかっ
たと考えられる。ラジカル促進剤であるFeSO4
を添加したところ、分解速度は増加する。こ
れは、ラジカル種の生成によって超音波によ
る化学作用が強化されたためと推定される。
ラジカル促進剤である t-BuOH を添加したと
ころ、分解速度は約 15 %低下する。これは、
ラジカルに起因する化学的作用が低下した
ためである。光触媒（TiO2）を添加し、紫外
線を照射したところ、分解速度は 30 %増加し
た。これは、光触媒から生成する OH ラジカ
ルによって、化学的に分解される効果が促進
されたためと考えられる。さらに、ゲルクロ
マトグラフィーで分子量分布を調べたとこ
ろ、超音波の単独、紫外線との併用の両方と
も、照射時間とともに分子量が低くなった。
同じ照射時間では超音波単独の時に比べて、
併用時は分子量が低くなり、分布が広くなっ
た。これらのことから、物質の添加や紫外線
照射との併用によって、低周波の超音波にお
ける反応性能がさらに向上できることが明
らかとなった。 
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図 6 様々な物質を添加した場合の高分子の
分解速度定数 
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