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研究成果の概要（和文）：マイクロリアクターにフィン状構造を持つ材料やエッチングを施した材料の構造体触
媒を導入し気相反応の高性能化を目指した。プレート状触媒や粒状触媒と反応性の比較を行い、構造体触媒の方
が反応性が高くなることを見出した。フィン状材料については対流流束の影響が拡散流束よりも大きくなる条件
で反応性向上の効果が大きいことを見出した。エッチング材料については外部拡散の影響が小さくなり反応性が
向上することを見出した。

研究成果の概要（英文）：The aluminum plate with small fins and the etching aluminum were used as the
 structured catalyst and introduced to the micro reactor in order to improve the reactivity of 
gas-phase reactions.  The reactivity of the structured catalyst was compared with that of the plane 
plate catalyst and the granular type catalyst.  In the case of the plate catalyst with small fins, 
it was found that the reactivity was improved on the condition that the effect of convective flux 
was larger than that of diffusion flux.  In the case of the etching aluminum, it was found that the 
reactivity was improved since the effect of external diffusion was small.

研究分野： 反応工学
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１．研究開始当初の背景 
マイクロリアクターはその高い表面積効

果から、化学反応を効率的に行う装置として
有望視されている。マイクロリアクターでは
流路径が非常に小さいため気相反応ではレ
イノルズ数が小さく流路での流れは層流状
態となっている。層流状態でもマイクロリア
クターは通常物質の移動距離が短く、反応律
速となることが予想される。しかし、反応系
や反応条件によっては外部拡散等が律速と
なる可能性がある。このような状況において
さらに反応性能を向上させるために考えら
れる方法が構造体触媒の利用である。気体の
流れを乱すような構造をもった触媒体をリ
アクター内部に挿入することで、移動過程を
促進することができる可能性がある。 
マイクロリアクターを用いて気相反応を

触媒反応で行う場合に、構造体触媒を用いる
ことで物質移動律速を解消することができ
るようなマイクロリアクターを設計するこ
とができれば、触媒自体の改良も大きな意味
を持つようになり、マイクロリアクターの性
能を高め、化学プロセスへの適用範囲もさら
に広げることにもなる。本研究において、構
造体触媒を用いた高性能マイクロリアクタ
ーの設計手法についての知見を得ることが
できれば、構造体触媒を触媒マイクロリアク
ターに用いるこれまでにない新たな意義を
提案することになる。 
 
２．研究の目的 
微小流路を反応場として用いるマイクロ

リアクターは、一般に物質移動は迅速に起こ
りプロセスの律速段階となることが無いと
考えられているが、操作条件によっては物質
移動律速になることがある。そこで、物質移
動律速の解消を目的として構造体触媒を用
いた触媒マイクロリアクターを作成し、構造
と反応性との関係を評価するとともに、移動
現象促進効果の原因を解明する。さらに、リ
アクター内の流体の挙動をモデル化し、シミ
ュレーションにより構造体触媒の影響を評
価するとともに性能を高くすることができ
る構造体触媒の構造や充填法、触媒サイズ等
構造体触媒マイクロリアクターの設計法を
提案し、構造体触媒マイクロリアクターの新
しい意義を見出すことを目指す。 
 
３．研究の方法 
金属アルミニウムを母材として、フィン状

構造等をもったものやエッチング処理を施
したもの等の構造体触媒を作成し、それをチ
ューブ状マイクロリアクターに挿入するこ
とで構造体触媒マイクロリアクターを作成
し、モデル反応を用いて反応性を実験的に検
討し物質移動促進による反応性向上の効果
を定量的に評価するとともに構造がどのよ
うに効いているのかの因果関係を明らかに
した。モデル反応としては吸熱反応であるメ
タノール水蒸気改質反応と発熱反応である

水素燃焼反応を用いた。反応性向上効果の定
量的評価として平板状の触媒や粒状の触媒
と同条件での反応性を比較することによっ
て行った。また、構造体触媒において反応器
内への充填方法の違いが反応性に及ぼす影
響も実験的に評価した。そして、反応流体の
挙動を移動現象と反応現象の視点から詳細
に再現するシミュレーションモデルを構築
し、シミュレーションにより構造体の構造の
反応性への影響を検討した。さらに、シミュ
レーションによって構造体触媒マイクロリ
アクターについて目的反応性を得るための
サイズ評価等も行った。 
 

４．研究成果 
（１）反応性の評価 
図１にイメージを示すような厚さが 30 ミ

クロンで表面に凹凸状構造を持ったエッチ
ングアルミニウム基板材料について反応性
の評価を行った。表面処理、Cu/Zn 系２成分
触媒の担持方法の検討を行った後に反応性
向上の効果について検討を行った。効果の比
較としては、外部拡散が律速段階になる可能
性のある高温領域において、通常の平滑なプ
レート状の触媒との反応性を比較し、さらに、
この構造体触媒基板について、マイクロリア
クター内への積層効果について評価を行っ
た。その結果、図２に示すようにマイクロリ
アクターにおいても、本研究の構造体触媒を
用いることにより、平滑なプレート状触媒よ
りも反応性が 1.3 倍程度向上することが明ら
かになった。この原因は構造体触媒による反
応ガスの拡散効果によるものと考えられる。 

 
 
 
 
 
図１ エッチングアルミニウム構造体 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２ 平板との反応性の比較 
 
次に図３に示すような高さ400ミクロン程

度のフィン状構造を持つ材料を用いて、平滑



プレート状材料との反応性の比較を行った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図３ フィン状構造体の概念図 
 

その結果図４、図５にそれぞれ示すようにメ
タノール水蒸気改質反応および水素燃焼反
応いずれの反応についても構造体触媒を用
いた方が反応性が高くなり、その向上効果は、
図６、図７に示すように外部拡散が影響する
と考えられる高温側よりも低温側で大きい
ことがわかった。各反応についてアレニウス
プロットをとると、図８、図９に示すように
温度域によらず活性化エネルギーはほぼ一
定で、燃焼反応においても外部拡散の影響は
大きくないことがわかった。また、フィン状
構造体触媒の反応器内への充填方法を変え
ることで反応性に影響が出てくることが実
験的に確認された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図４ 平板状触媒との反応性の比較 
（メタノール水蒸気改質反応） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５ 平板状触媒との反応性の比較 
（水素燃焼反応） 

 
さらに、図１０に示すような微細孔を持っ

た箔状構造にエッチングを施した材料につ

いてその微細孔内を触媒化しマイクロリア
クターとして用いることによる高性能化を
検討した。その結果図１１に示すようにメタ
ノール改質反応において通常の粒子状充填
層触媒よりも優れた反応性を示すことを見
出した。これは微細孔の孔径が数ミクロンの
ため外部拡散の影響を小さくすることがで
きたためであると考えられ、この構造体触媒
により気相反応を高性能化できる可能性が
あることが示された。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図６ 反応性向上効果と反応温度との関係 
（メタノール水蒸気改質反応）  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図７ 反応性向上効果と反応温度との関係 
（水素燃焼反応）   

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図８ アレニウスプロットの比較 
（メタノール水蒸気改質反応）  



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図９ アレニウスプロットの比較 
（水素燃焼反応）  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１０ 微細孔を持ったエッチング材料 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１１ 粒状触媒との反応性の比較 
 
（２）シミュレーションによる検討 
表面に凹凸状構造を持ったエッチングア

ルミニウム基板材料についてシミュレータ
を用いてシミュレーションモデルを構築し
て、反応挙動と構造との関係を検討したとこ
ろ、さらに凹凸の高さが大きな構造にすると
反応流体の挙動の乱れが大きくなることが
わかり、凹凸の高さを大きくすることで反応
性が向上する可能性を見出した。 
フィン状構造を持つ材料においては構造

体内の流体の挙動について、対流による流束
と拡散による流束の合計に対する対流によ
る流束の割合を対流混合度として定義して、
その度合いから対流の影響を評価した。その
結果、図１２に示すように低温において対流
による流束の影響は相対的に大きくなるこ
とがわかった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１２ 対流の影響の評価 
（上：320℃、下：200℃） 

 
フィン状の構造については対流の影響が

大きくなるとフィンを起こした穴の部分か
ら流体が構造体触媒の上下に移動し、触媒と
の接触の効率が向上するために反応性が向
上したものと考えられる。また、フィン状構
造体触媒の反応器内への充填方法を変える
ことで反応性に影響が出てくることについ
てもシミュレーションにより検討した結果、
図１３に示すようにフィンを内向きに充填
した方が外向きに充填した場合と比べて対
流による流束の影響が大きくなることがわ
かった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１３ 充填方法に対する対流の影響 

（左：フィン内向き、右：フィン 
外向き） 

 
実験の結果においては、対流の影響が最も

大きくなる充填方法によるものが、反応性が
最も向上することが示され、フィン状構造体
触媒においては対流の効果を大きく引き出
す構造、充填方法、操作方法等により気相反
応の反応性を向上させることができること



がわかった。さらに、シミュレーションによ
る検討においては、フィンの構造と反応転化
率の間の関係を考察し、必要な転化率を得る
ためのフィンの縦横の数を求める方法を提
案した。シミュレーションモデルをさらに精
密なものにできれば構造体の構造、充填法、
サイズ等を様々な反応系について評価する
ことができるようになり、構造体マイクロリ
アクター設計法の確立に発展していくもの
と考えられる。 
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