
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１５４０１

基盤研究(C)（一般）

2016～2014

微粒子プロセスにマイクロ波加熱を適用した新規なナノ粒子材料合成反応場の構築と利用

Construction of novel reaction field for nanoparticle synthesis using both 
microwave heating and powder handling process

６０２８４１６３研究者番号：

福井　国博（Fukui, Kunihiro）

広島大学・工学研究院・教授

研究期間：

２６４２０７６３

平成 年 月 日現在２９   ６   ８

円     4,000,000

研究成果の概要（和文）：　マイクロ波は物質を直接・内部加熱できるため、選択的加熱、ヒートスポットやス
ーパーヒートが可能であり、様々なプロセスで用いられてきている。マイクロ波加熱による反応速度や収率の向
上, 新規な反応経路の出現, 選択性の向上などが報告されているが、その厳密な機構は十分には解明されていな
い。
　本研究では、流動層, 乾式・湿式粉砕, マイクロ流路輸送にマイクロ波加熱を利用することで、新規な連続式
の反応場を構築した。新規に開発したMW-TG装置で、マイクロ波加熱による熱的・非熱的効果の機構解明を行
い、機能性ナノ粒子の合成, 粒子複合化や廃棄物からのレアメタル回収などの低コスト化を可能とした。

研究成果の概要（英文）：  As a microwave can heat an object directly and internally, it can induce a
 selective heating, a heat spot and a superheat. Microwave heating method has been used in various 
chemical processes. It has been reported that the microwave heating provided the improvement of 
reaction rate and yield, the appearance of new reaction path, the improvement of selectivity, and so
 on. However, its precise mechanism has not been sufficiently clarified.
  In this study, a new continuous reaction field was constructed by applying the microwave heating 
for fluidized bed, dry type, wet type pulverization, micro flow channel transportation, 
respectively. In the newly developed MW-TG device, we clarified the mechanism of thermal and 
nonthermal effect by microwave heating, and reduced the cost for synthesis of functional 
nanoparticles, particle complexation and rare metal recovery from waste.

研究分野： 化学工学
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１．研究開始当初の背景 
 マイクロ波は双極子分子との相互作用や
固体中の荷電粒子との相互作用によって物
質を直接・内部加熱できるため、選択的加
熱、局所加熱（ヒートスポット）や過加熱
（スーパーヒート）が可能であるといった
特徴を有しており、液相の有機反応, ナノ
粒子合成や固相反応, セラミックの焼結な
ど様々なプロセスで用いられてきている。
また、マイクロ波加熱による反応速度や収
率の向上, 新規な反応経路の出現, 選択性
の向上などが報告されているが、その厳密
な機構は十分には解明されていない。 
 マイクロ波加熱による気相・液相機能性
粒子合成プロセスを実用化するためには、
①マイクロ波吸収効率の向上、②連続処理
（フロー処理）、③大量処理、④不均一な
温度分布に起因する反応ムラの抑制を実現
しなければならない。 
 本研究では、流動層, 乾式・湿式粉砕, マ
イクロ流路輸送にマイクロ波加熱を利用す
ることで、上記の条件を満たす新規な連続
式の反応場を構築する。また、マイクロ波
加熱による熱的・非熱的効果の機構解明を
行い、構築した反応プロセスの特性を生か
して、機能性ナノ粒子の合成, 粒子複合化
や廃棄物からのレアメタル回収などの低コ
スト化を実現するための基盤研究を行う。 
 
２．研究の目的 
 マイクロ波加熱はヒートスポットやスー
パーヒートの形成などにより各種反応の進
行を著しく促進する反面、不均一な温度分
布に起因する反応ムラを生じるという問題
がある。本研究では、この問題点を克服し
つつ利点をより一層生かした高効率かつ迅
速な機能性粒子合成プロセスを開発する。
すなわち、流動層, 乾式・湿式粉砕, マイク
ロ流路輸送などの微粒子プロセスにマイク
ロ波加熱を組合わせた新規な連続式の反応
場を構築し、複合酸化物ナノ粒子やバイオ
マス由来水分解触媒の合成、廃棄物の放射
性物質吸着剤への再資源化などに利用する
ことを目的とした。 
 また、電磁界と伝熱の連成シミュレーシ
ョンに基づいてマイクロ波加熱式熱重量分
析装置を開発し、マイクロ波加熱が各種反
応に与える熱的・非熱的効果の影響に関す
る機構解明を行うことを第２の目的とした。 
 
３．研究の方法 
《マイクロ波加熱重量分析装置の開発》 
 試作した MW-TG の概略を Fig. 1に示す。
試料は導波管中央にある試料設置部に設置
した。この試料設置部は電子天秤によって
秤量される。マイクロ波発生源から照射さ
れたマイクロ波は、導波管を経て、試料に
一部吸収され、その後ダミーロードへ到達
しすべて吸収される。このようにして進行
波のみのマイクロ波を形成させた。試料設

置部の前後に設置したパワーメーターでマ
イクロ波電力量を測定し、その差から MW
吸収量を算出した。なお、MW 吸収効率 ηexp

をMW出力に対するMW吸収量の比と定義
した。また、装置上部に設置した放射温度
計で試料温度を測定した。試料には、酸化
銅粉末を圧縮成形した酸化銅ペレットを用
いた。その性状を Table 1 に示す。 

 
 

 数値計算で用いた導波管内の配置モデル

を Fig. 3 に示す。次式で与えられる Maxwell
方程式によって装置内の電界・磁界強度分

布を算出した。酸化銅の比誘電率 εr、比誘

電損失 εi の温度依存性は文献から引用した。 

 
なお、数値計算は 3 次元直行座標系で行っ
た。得られた電界・磁界強度分布を基に MW
吸収効率 ηcalcを次式で定義した。ただし、
Q1、Q2はそれぞれ試料の MW 吸収量、ダミ
ーロードの MW 吸収量を示す。 

 
また、電界・磁界強度分布から算出した時
間平均電力密度が、発熱量に等しいと仮定
して熱伝導方程式によって反応器内の温度
分布を算出した。 

 

Fig. 1 Experimental apparatus 

Fig. 2 Simulation model 

Table 1 CuO pellet characteristics  



《金属硝酸塩混合水溶液のマイクロ波脱硝
による金属酸化物粒子の合成》 
 各混合質量割合に調整した金属硝酸塩混
合物である、硝酸銅と硝酸ニッケル、硝酸
ジルコニウムと硝酸セリウムの混合物 20.0 
g を、イオン交換水 15.0 mL に溶解させたも
のを試料溶液とした。マイクロ波加熱装置
（四国計測）内部に設置した反応器内の試
料溶液を、一定のマイクロ波出力 720 W、
目的温度 500ºCまたは 600ºCの条件で加熱
を行った。なお、K 型熱電対で測定した試
料中心部の温度を反応温度とした。 
 
４．研究成果 
《マイクロ波加熱重量分析装置の開発》 

 Fig. 3 にマイクロ波加熱を行った際の定

常時における酸化銅ペレットの熱画像（装

置上部から観測）および図中白線における

温度分布を、数値計算結果と共に示す。温

度の絶対値に多少の差異は見られるが、マ

イクロ波発生源側に近い方で最高温度を得

るという傾向は、実験と数値計算で一致し

ている。このことから、MW-TG 装置内の

温度分布を数値計算で予想できると言える。 
 
 
 
 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

 次に、実験および数値計算で求めた MW
吸収効率と温度の関係を Fig. 4 に示す。実

験から求めたMW吸収効率は温度の上昇に

伴い増加し、約 500℃で極大を迎えた後、

減少している。多少の差異は見られるが、

温度の上昇に伴い増加し、極大を迎えた後

減少するという同様の傾向が数値計算にお

いても確認できる。また、その値は定量的

にもほぼ等しいことがわかる。この結果か

ら、本装置によって精度よく MW 吸収効率

を測定できることが示された。 
 ここで、εrおよび εiと MW 吸収効率の関

係を数値計算実験で算出した。その結果を

Fig. 5 に示す。εrの増加に対して MW 吸収

効率は減少し、εiの増加に対しては増加す

ることが確認できる。また、εrと比較し、εi

はMW吸収効率に与える影響が比較的大き

いことがわかる。 
 これらの結果から、本装置で測定した
MW 吸収効率と、比較的計測結果が多い εr

の値を文献から引用し、その物質の εiを簡
易的に推算可能であることが示唆される。 

 
 
 
《金属硝酸塩混合水溶液のマイクロ波脱硝
による金属酸化物粒子の合成》 

Fig. 3 Temperature distribution of pellet in  
     experiment and simulation 

Fig. 4 Change in absorption efficiency with  
     temperature  

Fig. 5 Relationship dielectric loss and  
   absorption efficiency 

Fig. 6  Change in temperature with treatment 
time for microwave heating [Cu+Ni] 



 Fig. 6 に硝酸銅と硝酸ニッケル混合水溶
液を加熱した場合の加熱時間と温度の関係
を示す。硝酸銅単体は 600ºCまで加熱可能
であるのに対し、硝酸ニッケル単体では、
280ºCでマイクロ波吸収性の不良な中間生
成物が生成するため、280ºC以上に昇温で
きない。しかし、両者を混合した場合いず
れの混合割合においても 600ºCまで加熱可
能となる。さらに、硝酸銅単体の場合より、
その昇温速度が向上することが確認できる。  
  Fig. 7 に各混合水溶液における温度と生
成物の関係を示す。硝酸銅と硝酸ニッケル
の混合水溶液では、280ºCでマイクロ波吸
収性の不良なニッケルの中間生成物が生成
するものの、マイクロ波吸収性の良好な酸
化銅が加熱媒体として作用し、さらに酸化
ニッケルの生成によって、600ºCまで加熱
可能となったと考えられる。 

 
【結言】 
 酸化銅ペレットの温度分布を数値計

算上で、再現することができた。 
 酸化銅ペレットの MW 吸収効率の測

定値は数値計算結果とほぼ定量的に

一致した。 
 本装置と数値計算を活用することで、

物質の誘電損失を推算可能であるこ

とが示唆された。 
 単体でマイクロ波脱硝が不可能な金

属硝酸塩に可能な金属硝酸塩を混合

することで、マイクロ波脱硝が可能と

なることがある。 
 単体でマイクロ波脱硝が不可能な金

属硝酸塩同士を混合することで、マイ

クロ波脱硝が可能となることがある。 
 単体でマイクロ波脱硝が可能な金属

硝酸塩同士を混合することで、マイク

ロ波脱硝法の効率が悪化することが

ある。 
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