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研究成果の概要（和文）： 

本研究を通して、以下に示す成果を得た。 
・拡散接合によって 3 次元のマイクロリアクタを製作する技術を確立した。そのために，
SUS316での最適接合条件を導いた． 

・樹脂と金属のそれぞれのマイクロリアクタの熱的性能を比較し，材質の熱伝導率が熱交換
効率に影響を与えることを示した．また、接合方法の異なるマイクロリアクタと比較して，
拡散接合によるマイクロリアクタの優位性を示した． 

・上記の条件で，冷却層の施された 100 層マイクロリアクタを製作した．また，マイクロリ
アクタを多層化して、冷却流路を配置することで、熱交換効率を向上できることを示した．  

 

研究成果の概要（英文）： 
This research led to the following conclusions: 

· We found the optimum bonding conditions for SUS316 in building 3-dimensional 
micro-reactors with diffusion bonding. 

· We compared the thermal performance of micro-reactors made of plastic and metal and 
showed that the thermal conductivity of the material affects the heat exchange 
efficiency. We also demonstrated better performance of a diffusion bonded 
micro-reactor compared to one with a different bonding method. 

· We produced a 100 layer micro-reactor with cooling layers. Arranging cooling flow 
channels in multi-layered micro-reactors can improve heat exchange efficiency. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、微細なチャネルの中で物質を化学反

応させるデバイス（化学チップと呼ぶ）が注
目されている。微細なチャネル内では、拡散

分子輸送時間が短く反応が早く進行する、比
表面積が大きくなり高速かつ正確な温度制
御が可能になる、試薬や廃液の量が少なくな
る、というメリットがある。これらの化学チ
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ップは、現在は主に分析化学に利用され、微
少量の検体を分析したり、免疫分析の時間を
大幅に短縮したりされている。 

しかし、合成化学目的では、純度の高い合
成や効率の良い合成が期待できる反面、その
収量の少なさが問題になっている。そのため、
積層によってチャネルを並列化、集積化させ
る必要があるが、今度は内部に熱がこもって
（あるいは冷え過ぎて）反応が制御できなく
なることが問題になる。たとえば、ベンゼン
のニトロ化反応は発熱反応であるが、熱がこ
もってある一定温度以上に高くなると副生
成物が生じる。また、原料が多種になり反応
が複雑になればなるほど、各プロセスの温度
を細かく制御しなければならなくなるし、
「始めチョロチョロ、中パッパ」というよう
に時間的に加熱・冷却を制御する必要も生じ
る。つまり化学チップの最大の問題は、温度
制御なのである。 

これらの要求を満たすために、積層した化
学チップの中に 3次元の温度場を設計通りに
創成したいのだが、これまでの研究を見ると
実現していない。その原因として、熱伝導の
悪いシリコン・樹脂・ガラスなどの材質が使
われていること、冷却・加熱のためのチャネ
ルを 3次元の形状で作れないこと、そのチャ
ネルの表面で、流体と構造物との間の熱伝達
がコントロールできないこと、などがあげら
れる。たとえば、従来の化学チップは加工技
術の制約から主にシリコンや樹脂が材料と
して用いられてきた。また、申請者らの予備
実験でも、積層チップの冷却チャネルは平面
形状に留まっているし、チャネルに熱媒・冷
媒を流して積極的に加熱冷却を繰り返す射
出金型の開発を行ったが、表面の熱伝達率が
安定せず制御ができていない。 

また、現在の化学分野の研究では、反応時
の温度は mK オーダで議論されている。微細
な空間、すなわち化学チップ上ならそのレベ
ルで制御することが可能なはずだが、チップ
内の温度を mK で測るセンサもないし、加熱・
冷却を精密に制御するアクチュエータも小
さくならない、現状では全く注目されていな
い。 

これに対し、冷却・加熱媒体の流路を立体
化するのは溝を有する板を積層すれば実現
できる。このとき、層間に隙間ができて熱抵
抗が大きくなる。たとえば申請者らがこれま
でにレーザ溶接によって層間接続を試みて
きたが、接合部以外の面には空隙が残る。ま
た層自体がガラスなどでは熱抵抗がそもそ
も大きいため、金属を使えばよい。したがっ
て、金属で面全体を接合するような加工法が
求められる。 
 
 
２．研究の目的 

本研究で行うことは、以下の 4 点である。 
(１)拡散接合による金属層間の接合技術の

確立 
(２)精密温度センサの開発 
(３)熱伝達率の安定化のためのチャネル表

面状態の制御 
(４)上記技術を用いた金属製の積層立体チ

ャネルチップの試作・評価    
 
具体的には、まずは積層チップ製造の基本

技術となる拡散接合技術を確立する。これま
でにレーザ溶接技術にマイクロリアクタの
プロトタイプを製作してきたが、レーザ溶接
のような局所的な接合では真実接触面積（伝
熱面積）が小さくなり、内部に熱がこもりや
すい。しかし、拡散接合のように層の全面を
接合すると、伝熱面積が大きくなり、上記の
問題は解決可能と考えられる。各層に加工さ
れた流路形状を崩さずに、層間の接合強度と
真実接触面積が最大になるように接合面の
面粗さ・接合温度・圧力の各パラメータを最
適化する。 

次に、内部の温度を測定できる精密温度セ
ンサの開発を行う。周囲に影響を与えること
なく速やかに周囲の温度に追従するには、温
度センサの熱容量が微小であることが求め
られる。ヒータやペルチェ素子などの熱制御
アクチュエータを小型化し、チャネルチップ
への統合を試みる。 

また、熱媒・冷媒をチャネルに流しても、
チャネル表面での固液接触状態が安定しな
いため熱伝達を制御できない。したがって、
熱媒・冷媒を安定接触させるためにチャネル
表面状態を制御する。具体的には表面を電界
研磨あるいは局所メッキなどで平坦化させ
る技術や、そこに微細形状を加工して表面積
を大きくする技術、さらに親水処理（あるい
は親油処理）などを施して接触状態を改善す
る。 

これらの技術を統合して、化学合成のため
の積層チップを試作する。ターゲットとする
化学反応を選定し、それに最適になるように
内部チャネルや温度センサ等の機能要素の
レイアウトを設計する。試作したデバイスを、
実際の化学反応実験を通して評価する。 

 
 

３．研究の方法 
まず、(１)拡散接合による金属層間の接合

技術の確立と、(２)精密温度センサの開発、
および(３)熱伝達率の安定化のためのチャ
ネル表面状態の制御を、並行して行い、その
後（４）金属製の積層立体チャネルチップの試
作・評価を行う。 

 
(１)拡散接合による金属層間の接合技術

の確立 



 

 

積層構造チップを作るうえで重要な技術
は、チャネル加工と層間の接合技術である。
冷却・加熱チャネルを積層して温度制御を行
うため、チャネルをより高密度で多層に積層
し、層間の熱伝導を高く保ちながら接合する
技術が必要になる。 

本研究では、まず、材質を選定し、当該材
質に対する加工・接合の条件検討を行う。 

材質選定の際には、耐熱性、耐腐食性とい
う使う側の評価基準と、加工性、接合性とい
う作る側の基準との両面を考慮する。本研究
では、耐腐食性用途で汎用的に用いられるオ
ーステナイト系ステンレス SUS316L の他、ハ
ステロイ、インコネル等のニッケル系合金に
ついて検討する。 

チャネル加工は、2 次元の形状は現有の加
工機でほぼ実現できる。本研究では 3次元の
チャネルを作るために、立体形状を多数の断
面にスライスしてそれぞれを加工したもの
を積層する。各層を効率良く加工するために、
現有加工機の他に新たに多機能デスクトッ
プ型加工機（高島産業社製、MultiProIII）
を購入して用いる。 

また、拡散接合のために、現有の真空加熱
炉を用いる。拡散接合の制御パラメータとし
て、接合面の面粗さ、接合温度、加圧力に注
目し、チャネル形状が維持されながら、接合
面の熱伝導率および接合強度がバルクのそ
れに近付くように、種々の材質について最適
な条件を検討する。接合面は現有の研磨機・
粗さ計で加工・評価する。接合強度はシャル
ピー衝撃試験によって評価する。 
(２)精密温度センサの開発 

チャネル内部の各位置の温度を精密に測定
するために、熱電対を微細化して超精密温度セ
ンサを開発する。これまでに微細な熱電対をア
レイ状に配置することで、液体内部やチップ内
部との間の熱流束測定を実現してきた。そのた
めに、前述の集束イオンビームや現有のフェムト
秒レーザ装置などを用いて熱電対先端に微細
加工を行う。 

    
(３)熱伝達率の安定化のためのチャネル表
面状態（形状・物性）の制御 

チャネル表面の熱伝達率の向上・安定化の
ために、電界研磨あるいは局所メッキなどで
平坦化させる技術、そこに微細形状を加工し
て表面積を大きくする技術、さらに親水処理
（あるいは親油処理）を施す技術の 3つの方
針を試みる。局所的な電界研磨・メッキのた
めには微細な電極を作る。これをチャネル形
状に沿ってスキャンさせることでチャネル
表面だけを研磨あるいはメッキすることが
できる。微細形状には、高速原子線装置、イ
オンビーム装置、フェムト秒レーザ装置等か
ら最適なものを選んで用いる。また、金属板
表面に疎水処理を施す処理を微細チャネル

にも適用する。 

 
(４)上記技術を用いた金属製の積層立体チ

ャネルチップの試作・評価と 
個々に開発した技術要素を統合して、金属

製の積層立体チャネルチップを試作する。 
これを用いて実際に反応実験を行い、温度

制御性の他、設計や加工技術の評価を行う。
ターゲットとする化学合成反応として、これ
までにベンゼンのニトロ化反応のような有
機化合物の合成を行って、レーザ溶接で層間
を接合した単層構造あるいは 3層構造の金属
チップの評価を行ってきたが、本研究でもそ
れに近い発熱反応を選定してチャネルチッ
プの性能を評価する。 

合成反応の生成物は、ガスクロマトグラフ
ィ、液体クロマトグラフィ、核磁気共鳴装置
（ＮＭＲ）を用いて成分を分析する。さらに、
実験の結果から得られた知見を設計段階に
フィードバックして、温度制御性の最適化を
図る。 
 
 
４．研究成果 
(１)拡散接合による金属層間の接合技術の
確立 

耐熱性、耐腐食性のほか、加工性、接合性
を考慮して、オーステナイト系ステンレス
SUS316 を選定し、詳しく接合条件の検討を行
った。チャネル加工は、2 次元の形状は現有
の加工機でほぼ実現できるが、各層を効率良
く加工するために、現有加工機の他に新たに
多機能デスクトップ型加工機（高島産業社製、
MultiProIII）を購入して用いた。また、拡
散接合の制御パラメータとして、接合面の面
粗さ、接合温度、加圧力に注目し、最適な条
件を検討した。その結果、接合面表面粗さ Ra
≒0.20μm、接合雰囲気 5×10-3Pa、接合圧
力 10MPa、接合時間 ４時間の下で、1100℃
の接合温度が最適であり、それより高い温度
ではチャネル形状が維持されず、それより低
い温度では接合強度が十分に確保できない
ことが分かった。接合強度の評価には、引っ
張り試験とシャルピー衝撃試験との両方を
行った。上記の最適条件下での接合強度は、
バルクの材料と比較して引っ張り強度でほ
ぼ 100％、シャルピー衝撃試験で約半分の強
度が得られることを確かめた。 

また、引っ張り試験、シャルピー衝撃試験
などを行わずに、接合面の接合強度を評価す
るために、接合面積率を新たにパラメータと
して導入し、接合面積率が引っ張り強度およ
びシャルピー衝撃値と相関があることを示
した。また、断面の観察像から接合面積率を
見積もる方法を開発した。 

さらに、接合面積率と接合面における熱伝
達率との相関を調べた結果、本研究で実現し



 

 

ているレベルの接合面積率ではバルク材料
との違いが見られないことが分かった。 
    
（２）精密温度センサの開発 

チャネル内部の各位置の温度を精密に測
定するために、熱電対を微細化して超精密温
度センサを開発した。これを流路内部へアク
セスする方法として、接合界面への配線は絶
縁膜の信頼性を確保するのが難しいことが
問題であることが明らかになったため、本研
究ではセンサ・熱デバイス専用の配線路を加
工して積層する方法を提案し、着脱可能な微
細温度センサを用いて反応流路内の任意の
位置における温度測定が可能であることを
示した。 
 
（３）熱伝達率の安定化のためのチャネル表
面状態の制御 

ステンレス基板にニッケルメッキを施す
際の最適な電流密度やメッキ液の撹拌条件
を検討し、表面性状に優れる条件を見出すと
ともに、そのときの残留応力を評価した。 
 
（４）積層立体チャネルチップの試作 

チップの設計は、流路が表面から裏面まで
貫通する流路層と、流路を加工せずスルーホ
ールのみを加工した隔壁層とを交互に積層
することを提案した。この方法によれば、チ
ャネル加工は、流路層、隔壁層に分けて加工
すれば、それぞれ多層を一括で加工できるた
め、加工時間を大幅に短縮できる。本研究で
は、溶液反応の流路層と、冷却流路層を交互
に 100 層配置したチップを試作した。さらに、
(３)で提案したセンサ専用の配線路も作り
こんで、流路内部の温度分布を計測し、内部
に熱がたまりやすいという積層流路一般の
問題点を明らかにし、それを冷却流路の導入
によって解決できることを示した。試作品の
評価実験として、ベンゼンのニトロ化反応を
実際に行い、従来より高い選択率で目的反応
物を生成できる、すなわち冷却効率が優れて
いることを確認した。 
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