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マイクロ波加熱による金属硝酸塩混合水溶液の脱硝特性の解明を目的とし，本研究では，硝酸銅・硝酸ニッ
ケル混合水溶液のマイクロ波加熱脱硝特性と最終生成物および中間生成物の複素比誘電率の評価を行った． 
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1. 緒言 
使用済み燃料の再処理工程において，マイクロ波加熱直接脱硝法により硝酸ウラニル・硝酸プルトニウム

混合水溶液から混合酸化物粉末へ転換している．Na冷却高速炉で非均質サイクルを想定した場合には，マイ
クロ波加熱脱硝特性が明らかになっていない MA が主体的となった溶液を脱硝することが求められるため，
様々な物質を含む金属硝酸塩混合水溶液のマイクロ波加熱脱硝特性を把握する必要がある．模擬物質を用い
たマイクロ波加熱脱硝試験において，物質により異なる脱硝特性となることが報告されている[1]．また，複数
の金属硝酸塩の混合水溶液をマイクロ波加熱した場合，金属硝酸塩混合水溶液の昇温速度は組成比の合成と
はならず，非線型の効果を示すことから[2]，脱硝メカニズムの解明に向けた測定・評価を実施した． 
2. 実験方法 
全質量 20.0 g，全金属イオン中の Cu の mol 分率が 0~100%になる

ように硝酸銅三水和物と硝酸ニッケル六水和物を計量した．これを
イオン交換水 15.0 mL に完全に溶解させたものを混合水溶液として
調製し，マイクロ波加熱装置  (Reactor, 四国計測製)により 2.45 
GHz，約 720 W のマイクロ波を照射した．K 型熱電対により混合水
溶液の中心温度を計測し，約 600 oCを保持するよう PID 制御を実施
した．200 oC (Medi-100%Cu)，270 oC (0%Cu)および 600 oC 到達後，各
試料を採取し，空洞共振器に装荷し，その共振特性を測定した．次に，
拡張スペクトル領域法とモードマッチング法を組み合わせた高精度
ハイブリッド電磁界解析法[3]による共振特性の理論値との比較によ
り，試料の複素比誘電率εを同定した． 

ε = ε′ − jε′′                                          (1) 
tanδ = ε′′ ε′⁄                                          (2) 

ここで，ε′は比誘電率，ε′′は誘電損率，tanδは誘電正接である．tanδ
は，物質中におけるマイクロ波のエネルギー損失の程度を表してい
る．また，結晶構造を評価するため，各試料の XRD 測定を実施した． 
3. 測定結果および考察 
マイクロ波照射時の混合水溶液の温度変化を Fig. 1 に示す．0%Cu

では，マイクロ波照射途中で昇温が停止した．一方，混合水溶液では
マイクロ波照射により加熱されやすくなり，約 600 oC までの到達時
間は Cu の比率により変化することを確認した．各試料のε′および
tanδを Table 1 に示す．Medi-100%Cuおよび 0%Cuのtanδは低い値と
なった一方，混合水溶液から得られた最終生成物のtanδは，Cu の比
率とともに増加することを確認した．各生成物の XRD 測定結果を
Fig. 2 に示す．(a)Medi-100%Cu では，中間生成物の硝酸銅水酸化物の
ピークのみが確認された．また，(b)0%Cuでは，中間生成物の硝酸ニ
ッケル水和物および水酸化物のピークが確認された．(c)~(f)において
は，CuO および NiO のピークのみが検出され，Cuの比率が増加する
につれて，CuO のピーク強度が強くなる一方，NiO のピーク強度は
弱くなることを確認した．Table 1に示すように，NiOは 100%Cu (CuO)
に比べてtanδが大きいため，加熱されやすいことがわかる．マイクロ
波加熱によりまず生成した CuO により約 300 oC以上に加熱され，次
に生成した NiOにより試料の昇温が加速されたと考えられる． 
本試験結果から，中間生成物，CuO および NiO の生成温度の差や

そのマイクロ波吸収性が硝酸銅・硝酸ニッケル混合水溶液の昇温速
度に影響を及ぼすことが示唆される． 
4. 結論 
本研究により，金属硝酸塩混合水溶液のマイクロ波加熱脱硝において，混合割合や最終生成物である酸化

物のマイクロ波エネルギー損失性が脱硝特性に大きく影響を及ぼしていることが明らかになった．マイクロ
波照射による加熱および脱硝反応が進行しない硝酸ニッケルにおいても，脱硝可能な硝酸銅と混合すること
により，マイクロ波加熱脱硝が可能になることが確認できたことから，MA のうち，硝酸ニッケルのように
マイクロ波加熱脱硝反応が進行しない物質においても，硝酸銅のように脱硝可能な物質である硝酸ウラニル
と混合することにより，マイクロ波加熱脱硝が可能になることが期待される． 
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Fig. 1. 金属硝酸塩混合水溶液の 

マイクロ波加熱試験結果[2] 
 

 Table 1 試料の複素比誘電率 

Sample ε′ tanδ 

Medi-100%Cu 2.3 3.9×10-2 

100%Cu 2.6 2.6×10-1 

78%Cu 2.2 2.2×10-1 

55%Cu 2.2 2.0×10-1 

29%Cu 2.0 1.1×10-1 

0%Cu (100%Ni) 2.2 1.3×10-2 

NiO [4] 12 5.7×10-1 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2. 最終生成物および中間生成物の 

XRD測定結果 
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