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溶存ガス量がキャピテーション気泡の生成に大なる溶存ガスが消失したためと考えられ，

きく影響していることを示唆する。
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図4脱気操作によるDHBA生成の抑制効果

表1脱気に伴う溶存酸素濃度の減少

脱気時間：5分

溶存ガスの種類とD冊A生成量1．5

希ガスなどを溶存させた溶液に超音波を照射すると，空気溶存の場合と比較してキャピ

テーシヨン気泡圧壊時の気泡中心温度が高くなることが報告されている。また02やAr溶

存によって’有機物質の超音波分解が促進されるとの報告もある。したがって，種々のガ

スを溶存させた状態で超音波照射を行うことで，超音波分解への寄与率が高いと考えられ

る0Hラジカルの生成にどのような影響を与えるかを検討した。この実験には02'N2,Ar

と更に高い溶解度を持つXe,Xeの分圧を下げArと同等の溶解度を持つように調整した

(Xe/Ne30/70%(v/v))混合ガスを用いた。
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脱気圧[kPa] 0 24 46 64 85 94

溶存酸素濃度

[ppm]
8.7 6.3 5.4 3.2 0.4 0.0















3．3二酸化チタン・超音波照射法に適した反応器の設計

ここでは二酸化チタン・超音波照射法を用いたリアクターでの実用化を目指し、色素

Methyleneblue(MB)の分解反応を指標として最適反応条件を検討した。

Ⅷ溶液(0.31nM)1L中に、H202を1001nMとなるように調整した。反応器にTiO2(m=0.5

m)200gを入れ、遮光状態で溶液を流し(流量;l.6ml/min、3.2ml/min、5.0ml/min)、

超音波を照射した(300W,28kHz)。メチレンブルーの測定は吸光波長660nmで照射前の

吸光度(Ao)と照射後の吸光度(A)を測定し、その分解率を次式で定義した。

分解率[-]=宗×100
分解率が最高値を示し、一定になるまで、超音波照射を行った。また、反応器はカラム状(の

=46m、volume=165ml)とコイル状(O=8m、volume=50ml)の両者用いて検討した。

カラム状の反応器を用いた場合の結果を図12(右)に示すが、流量の減少に伴い高い分

解率が得られた。また、流量の増加に伴い短時間で分解率が定常に達した。これは反応器

内の滞留時間(=反応器容積／流量)に関係があると考えられる。小さい流量で滞留時間は大

きくなり、滞留時間の増加に伴って高い分解率が得られる。一方、滞留時間の減少に伴い

短時間で分解率が定常に達する。

コイル状の反応器を用いた場合カラム状の反応器を用いた場合と同様な傾向が観察され

たが、同じ流量で比較するとコイル状の反応器の場合は短時間で分解率が定常に達し、高

い分解率が得られた（図，2(左))。このことから、TiO2の近傍で．0Hが発生するため、

溶液とTiO2の接触頻度が冊の分解率に影響していると考えられる。カラム状の反応器を

用いる場合は、高い分解率を得るためにTiO2を撹祥させ、溶液とTiO2の接触を増加させる

ことが必要である。

二酸化チタン.超音波照射法を用いたリアクターで肥の分解反応を観察した｡その結果、

コイル状の反応器を用いることで、より高い分解率が得られ、かつ短時間で分解率が定常

に達した。
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図12二酸化チタン・超音波触媒法を用いた流通式反応器の構築とMBの分解

－15－





養した。その後，形成したコロニー数をカウントし，コロニー形成単位(colonyforming

units;cfu)を算出した。また，超音波照射前のコロニー形成単位をN｡(cfu/ml),照射

後のコロニー形成単位をN(cfu/ml)として,N/No(菌の生存率）を求めた。

4．2レジオネラの初期濃度と殺菌効果

48時間培養したレジオネラ懸濁液を106倍希釈し，二酸化チタン粒子(m=2m,10g)

の入った反応容器へ10ml分注した。この試料に超音波照射(0min,30min,60min)を行

った後，サンプルをプレートに蒔いた。そのプレートを培養器にて培養し，超音波照射前

と照射後のコロニーを観察した（図13)。超音波照射30分ではコロニー数が著しく減少

し，照射60分では完全に殺菌された。この結果は，大腸菌に対する結果と非常に類似して

おり，両者の結果より「二酸化チタン・超音波触媒法」がレジオネラの殺菌にも有用であ

ることが示された。
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図13二酸化チタン・超音波触媒法によるレジオネラコロニー形成の減少

次に菌の初期濃度を変化させることによる殺菌効果への影響を検討した。大腸菌殺菌条

件と同様にl.09/mlの二酸化チタン粒子存在下で超音波を30分照射すると菌濃度は約

,/100に減少し，良好な殺菌効果が示された。菌濃度を変化させても殺菌効果が観察され

たことから，高濃度のレジオネラ縣濁液でも本法が適用できると考えられる。また，菌の

初期濃度が7．8×102cfu/mlでは超音波照射30分で完全に殺菌された。この結果は’公衆

浴場の浴槽水などに存在しているレジオネラ属菌(1.0×102cfu/m1以下)への本処理法の

適用可能性を証明するものである。

4．3二酸化チタン粒子の添加量と殺菌効果

二酸化チタン粒子の添加量を変化させることによる殺菌効果への影響を検討した

(図14)。超音波照射5分では0.2,0.5,1.09/mlの二酸化チタン粒子存在下でレジオネ

ラがそれぞれ初期濃度の55，42，35%に減少し，二酸化チタン添加量を増加させることで
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菌への関与を検討するために，ラジカル捕捉剤（ヒスチジンおよびアスコルピン酸）を超

音波照射する前のサンプルに添加して実験を行った（図15)。ラジカル捕捉剤を添加しな

い場合は初期濃度の18%まで減少したが,ヒスチジン(10I''M)あるいはアスコルピン酸(30InM)

を添加した場合はそれぞれ初期濃度の24%，29%までに殺菌作用が抑制され，両者には有意

の差が観察された。グルタチオン添加によっても初期濃度の38%までに抑制され，更にグ

ルタチオン濃度依存的にレジオネラ死滅が抑制された。以上の結果から，ヒスチジン，ア

スコルビン酸，グルタチオンは0Hラジカルを特異的に捕捉することから，レジオネラ殺菌

機構にもOHラジカルが関与していることが強く示唆された。
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図15ラジカル捕捉剤によるレジオネラ殺菌抑制効果

4．5細胞膜損傷によるケノムDNA漏出とDNA損傷

前項までと同様な実験方法にて,液体培養を行った大腸菌に二酸化チタン粒子を添加し，

遮光状態において超音波照射処理を行った。経時的に処理試料の上澄みを採取し,DNA解

析法の一つであるアガロース電気泳動法により解析を行った（図16)。エチジウムブロマ

イド染色により確認した結果,超音波照射前には上澄みにはDM漏出は確認されておらず，

超音波照射時間に依存して上澄みにDNA漏出が確認された。更に，漏出したDNAの照射時

間依存的な断片化現象も確認することが出来た。この結果は，以前に報告した細胞膜損傷

による蛍光物質の漏出と同じ傾向にあり，二酸化チタン/超音波照射により細胞膜の損傷が

起きていることを示唆するものである。
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