
「資源循環・エネルギーミニマム型システム技術」 

平成12年度採択研究代表者 

 

堤 敦司 

 

 

（東京大学大学院工学系研究科 助教授） 

 

「コプロダクションによるCO2フリーなエネルギー 

・物質生産システムの構築」 

 

1.研究実施の概要 

（研究のねらい） 

エネルギーと物質の生産システムを根底から見直し、エネルギーと物質を併産（コプロダ

クション）するシステムを創生することによって大幅な省エネルギーとエネルギー利用の

高効率化を達成させるとともに、環境性に優れたエネルギー・物質生産体系を構築するこ

とを目的として研究を行った。 

（これまでの研究の概要、成果、今後の見通し） 

（１）バイオマスからの水素とカーボンのコプロダクション 

１）バイオマスのガス化反応機構 

 バイオマスの熱分解・水蒸気ガス化反応の反応機構を解明するために、急速昇温熱天秤

反応装置および連続十字流移動層型微分反応器による熱分解・水蒸気ガス化反応実験を行

った。セルロース、リグニンについて、サンプル固体の重量変化、生成ガスの経時変化、

タールおよびチャーの性状の経時変化を測定し、昇温速度などの影響を調べた。その結果、

バイオマスの熱分解・水蒸気ガス化挙動は、初期熱分解生成物が主にタールであるセルロ

ースとチャーであるリグニンとでは全く異なり、セルロースは初期熱分解で主にタール生

成するため、急速昇温によって気相二次分解および水蒸気改質反応がおこり水素が多く生

成するが水蒸気添加の影響は少ないこと、それに対してリグニンはタール分が少なく初期

熱分解によってチャーが主に生成し、これが水蒸気によって水性ガス反応によりCO、H2と

なるため水蒸気の添加効果が大きいことを明らかにした。また、セルロースの熱分解初期

にセルロースの重合度が低下し、その後、逐次的に分子量の小さいものがタールとして揮

発するとともに、残りが脱水反応を起こしながらチャーとなるという機構を明らかにした。 

 さらに、流動層反応器において多孔質粒子を流動媒体とすることによって、タールの生

成が大幅に抑えられることを見いだした。 

２）流動層によるバイオマス等からのガスとチャーの併産技術に関する研究 

 出発物質であるバイオマスあるいは未利用低質化石燃料を燃焼によって熱エネルギーに

転換して利用するのではなく、確保可能な既存の余剰熱エネルギーを用いて可燃ガスや化



学物質へ転換し、その際のエネルギーと物質の流れを、エネルギー高効率利用あるいはエ

クセルギーロス最小化の観点から、再編成・再構築するタスクである。  

 既往の炭素系資源のガス化プロセスでは燃料の一部を燃焼させることで、高温場を作り

出しながら、燃料（とりわけチャー）のガス化率を向上させている。ガス化率向上の観点

からは部分酸化操作は必要不可欠であるが、エクセルギー的な観点から見れば、燃料が本

来持っている化学ポテンシャルが燃焼によって失われているという事実が浮かび上がって

くる。 

我々が現在直面しているエネルギーおよび地球環境問題の解決のためには、エネルギー生

産とその利用における個別の技術的問題を解決すると同時に、グローバルスケールでの物

質循環を考慮したCO2フリー型のエネルギー生産・利用システムを構築することが重要で

ある。すなわち、炭化水素系資源を高温・完全ガス化をすることはエクセルギーロスミニ

マム、持続可能なエネルギー生産あるいはCO2排出量低減の観点から必ずしも好ましい方

法ではなく、例えば、反応性に富む部分（揮発分）を積極的にクリーンな燃料ガスに転換

し、反応性の乏しい残りの部分を炭化物として固定化する方がはるかに合理的である。本

タスクでは、ガス化に関する視点を変え、完全ガス化は敢えて行わず、部分的なガス化に

より未利用炭化水素系資源から水素と炭化物を併産するプロセスを開発することを目標と

している。これまで、サイクロン式反応器を用いて装置によるガス化率向上に取り組んで

きたが、本年度は、より低温でガス化を行うことでエクセルギー損失を低減させることを

目的として、多孔質固体粒子によるタール補足と担持した金属酸化物を利用した低温化の

可能性について検討を行った。また、土壌改質剤あるいは簡易的な吸収剤として利用を想

定している炭化物の物理的性状と熱分解条件の関係を検討した。 

（２）物質生産におけるエネルギーコプロダクション 

 コプロダクションを可能にする基本的な化学反応の装置と触媒開発を目的とする．低温

（500℃）メタンスチームリフォーミング（吸熱）触媒の開発，低温（300℃）アンモニア

分解（吸熱）触媒の開発，中温（700℃）メタン酸化カップリング（吸熱）触媒とプロセ

スの開発，耐高温触媒材料の開発，排熱回収貯蔵運搬材料の開発，新規アンモニア合成触

媒の開発，アンモニア分離材料の開発，フロン分解反応材料の開発などを行なうことを目

的として研究を行った。 

 本年度は特にアンモニア分離材料の開発，排熱回収貯蔵運搬材料の開発，フロン分解反

応材料の開発等を行った．アンモニア分離材料については，同グループが既に高効率アン

モニア合成触媒を開発しているが，分離材料の開発をもって真の新プロセスが完成するこ

とから期待されていた．アルカリハライドが優れた特徴を示すことが昨年度までに分かっ

ている．排熱回収材料については既に5種類の酸化物担体およびACにMgOを担持することに

よって得た新規の複合型蓄熱材，ならびにFSM-16を担体とした3種類の金属硫酸塩に基づ

く蓄熱材の特性を調べてきた． 

 研究の成果として、本年度はアンモニア分離材料として，金属ハロゲン化物に着目しア

ンモニア吸収放出挙動を検討した結果，CaCl2-CaBr2からなる複合金属ハロゲン化物が特



異的な圧力依存性を示し，圧力スィング法によるアンモニア分離に有効な材料であること

を見出し，その吸収挙動を詳しく調べた．更に蓄熱材（水吸着材）として，金属塩を担持

した多孔体を調製し，水吸脱着挙動とその反応熱量を検討した．塩化カルシウム添加活性

炭（33.3 wt% CaCl2/AC）の水吸着量は15 Torr, 298 Kにおいて21.9 mmol g-1であり，同

条件におけるMS-5A（10.3 mmol g-1）やNa-Yゼオライト（12.6 mmol g-1）よりも多く，

473 Kでの加熱再生（脱水）が可能であることを見出した．フロン分解材料についてはCaO

とCFC12（CCl2F2）の直接反応によりフロンのハロゲンをハロゲン化カルシウムとして固

定化する分解法を検討した．CaOはMgOよりもCFC12との反応性は低かったがハロゲンを

CaFClとして固定化することで熱力学的に不利な塩素固定化も進行した．また遷移金属酸

化物の担持によりCFC12の分解は高いハロゲン固定化能を維持したまま大きく促進される

ことを見出した． 

 今後、アンモニア分離材料については実用化のための充填方法，速度論データの集積を

必要とする．水吸着剤についてもペレット化の検討，それによる吸脱着速度の集積を必要

とする．フロン分離についてはMgOとCaOの機能の違いを利用した，フッ素塩素の全回収プ

ロセス化を検討すべきであろう． 

（３）コプロダクションの方法論・プロセス設計手法・基礎理論の確立 

前年度の引き続きコプロダクションのプロセス設計手法等の確立を目的として、ヒートポ

ンプ機能をもつ熱回収型の化学プロセスの省エネルギー特性とそれに基づくプロセス設計、

操作に関する関係等を中心に解析を行った。また、化学反応と生成物の分離を一体化した

プロセスの熱回収と物質生産の効率の関係等を解析し、コプロダクションの合理的なプロ

セス設計手法を検討した。 

（４）コプロダクションのグランドデザインの確立 

コプロダクションプロセスのグランドデザインを行うことを目指し、現在の物質生産プロ

セスの中からコプロダクション化することによって大幅な省エネルギーとなる可能性があ

る反応系を探索し、その反応プロセスに関してリエンジニアリングを行い、最適プロセス

の設計を進めている。今後はさらに、コンプレックス全体をインテグレーションしてコン

プレックス全体での究極的な省エネルギー化を目指す。 

 本年度は、石油化学産業の中心的プロセスであるエチレンプラントに注目し、省エネル

ギー化の可能性について検討を行った。ナフサ熱分解モデルの検討の結果、省エネルギー

化のために分解温度の低減、あるいは発熱プロセスとのマッチングのために、高温作動型

ケミカルヒートポンプの導入が有効であることを明らかにした。 

 また、エクセルギー再生理論を構築していくとともに、理論に基づき、発電システムの

設計を行った。固体電解質形燃料電池とガスタービンとの組み合わせによる最適インテグ

レーションやエクセルギー再生型IGCCおよびIGFCを提案した。 

 

2.研究実施内容 

（研究目的） エネルギー・地球環境問題を解決し、人類が持続的発展を遂げるためには、



従来の大量生産・大量消費型から、エネルギーと資源の消費をミニマムとする資源循環型

へと変えていく必要がある。そこで本研究では、エネルギーと物質の生産システムを根底

から見直し、エネルギーと物質を併産（コプロダクション）するシステムを創生すること

によって大幅な省エネルギーとエネルギー利用の高効率化を達成させるとともに、環境性

に優れたエネルギー・物質生産体系を構築することを目的とする。 

（方法） エネルギー再生技術の確立と体系化を行う。物質生産におけるエネルギーコプ

ロダクションを可能にする基本的な化学反応の装置と触媒の開発を行う。また、カーボン

をコプロダクションすることにより、CO2、NOx、SOxおよび重金属を排出しないエネルギ

ーシステムの構築を目指す。さらに、コプロダクションの方法論・プロセス設計手法・基

礎理論の確立を図るとともに、コプロダクションシステムグランドデザインを行う。 

（各タスクの研究実施内容） 

（１）バイオマスからの水素とカーボンのコプロダクション 

１）急速昇温熱天秤反応装置による反応実験と反応機構の解析 

 急速昇温熱天秤反応装置を用いてセルロース、リグニンの熱分解・水蒸気ガス化反応実

験を行い、反応機構を明らかにした。 

 その結果、セルロースは初期熱分解で主にタール生成するため、急速昇温によって気相

二次分解および水蒸気改質反応がおこり水素が多く生成するが水蒸気添加の影響は少ない

こと、それに対してリグニンはタール分が少なく初期熱分解によってチャーが主に生成し、

これが水蒸気によって水性ガス反応によりCO、H2となるため水蒸気の添加効果が大きいこ

とを明らかにした。 

２）連続十字流移動層型微分反応器による反応実験 

 連続十字流移動層型微分反応器によりセルロースの熱分解実験を行い、ガス化初期の反

応機構を解析した。セルロースの熱分解初期にセルロースの重合度が低下し、その後、逐

次的に分子量の小さいものがタールとして揮発するとともに、残りが脱水反応を起こしな

がらチャーとなるという機構を明らかにした。 

３）流動層によるタール生成の低減化 

 多孔質粒子を流動媒体とする流動層ガス化反応器を用いて，木質系バイオマスのガス化

実験を行った。マスバランスついて検討を行った．その結果をFig.2に示す。ガス化温度

の上昇とともにタール、チャーが減り、ガスの生成量が増大することがわかる。また、多

Fig. 1 Reaction mechanism of pyrolysis of cellulose 



孔質粒子を用いることにより、タールの生成が大

幅に抑えられることを見いだした。 

４）流動層によるバイオマス等からのガスとチャ

ーの併産技術に関する研究 

4-1）低温ガス化における炭化物の性状に関する

研究 

 迅速昇温下での熱分解挙動を観察するためにバ

イオマス試料を迅速に加熱できる反応装置を用い

た。反応管内の分散板近傍を電気炉によって所定

の熱分解温度に昇温、保持し、そこにバイオマス

粒子を所定量落下させ、迅速に熱分解（あるいは水蒸気ガス化）し、そのときの生成物

（ガス、タールおよびチャー）を回収した。 

 種々の熱分解温度で赤松のソーダスト（VM:70.9、 FC:24.9、 Ash:4.2 [dry basis]）

を熱分解した時の炭化物中の元素組成変化をFig.3に示す。図中、C[g-Char]/C[g-BM]およ

びC[g]/Char[g]はそれぞれ原料ＢＭ中炭素の炭化物への分配割合および炭化物中の炭素組

成を示している。図より、本実験系では773Ｋ以上の迅速熱分解によって酸素および水素

が揮発分として放出し、5～6割程度の炭素が炭化物に分配された。また、温度増加に伴っ

てガス収率が増加し、結果的に炭化物への炭素の転換率が若干減少している。しかし、熱

分解温度によって、炭化物中の炭素組成は90％に近い値となっており、より緻密化した炭

素が生成していると考えられる。Fig. 4に示すように、迅速熱分解によって生成した炭化

物の比表面積は熱分解温度に強く依存した。アカマツにおいては約900K付近で500m2/gに

比表面積を持ち、吸収性あるいは吸着性を発揮する可能性がある。 
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4-2) 多孔質体と金属酸化物によるガス化温度の低温化 

 ガス化温度の低温化を図るため多孔質粒子によるタール吸着と同時に担持した金属酸化

物によるガス化について検討した。コナラ、スギ、グルコースを使って検討したところ

600℃以下でも十分な速度でガス化していた。また、重質タールもほとんど吸着され、低

温ガス化の可能性が見出された。 

（２）物質生産におけるエネルギーコプロダクション 

１）複合金属ハロゲン化物の固溶体生成によるアンモニア吸収挙動制御 

【緒言】当研究室が先に提案した小規模アンモニア合成を用いた脱硝プロセス(1)における

アンモニア分離材料として，金属ハロゲン化物に着目しアンモニア吸収放出挙動を検討し

た結果，CaCl2-CaBr2からなる複合金属ハロゲン化物が特異的な圧力依存性を示し，圧力

スィング法によるアンモニア分離に有効な材料であることを先に報告した(2)．本発表では，

金属ハロゲン化物の複合によるアンモ

ニア吸収挙動制御について報告する． 

【実験】測定試料は，複合させる金属

ハロゲン化物水溶液を所定濃度比で混

合し，十分に水分を蒸発させ，さらに

空気中383Kで乾燥させたものを加圧成

形・粉砕することによって測定試料を

得た．試料の物性評価は，前処理とし

て523-723Kで排気処理を行った後，ア

ンモニア吸収放出等温線測定・XRD測定

を行った． 

【結果】CaCl2-CaBr2複合金属ハロゲン

化物のアンモニア吸収等温線を，アン

モニア圧に対するアンモニアのCa2+への

配位数で示した（Fig.1）．試料中の

Br-量の増加に伴い，アンモニア吸収圧

が低圧側にシフトした．また，試料の

XRDパターン（Fig.2）より，この複合

金属ハロゲン化物は全組成範囲でルチ

ル型固溶体を生成していたことから，

アンモニア吸収挙動の変化は，ハロゲ

ンの複合によってCa2+へのアンモニアの

配位挙動が変化したためであると考え

られる．すなわち，アンモニアが配位

する金属イオン近傍のハロゲンを複合

させることによって，アンモニア吸収挙動を制御可能であることがわかった． 
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Fig.1 XRD patterns of CaCl2-CaBr2 mixed halides 
pretreated at 723 K; (a) CaCl2, (b) CaCl1.33Br0.67, (c) 
CaClBr, (d) CaCl0.67Br1.33, and (e) CaBr2.
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Fig.1 XRD patterns of CaCl2-CaBr2 mixed halides 
pretreated at 723 K; (a) CaCl2, (b) CaCl1.33Br0.67, (c) 
CaClBr, (d) CaCl0.67Br1.33, and (e) CaBr2.
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Fig.2 Ammonia absorption isotherm of CaCl2-CaBr2
mixed halides pretreated at 723 K measured at 298 K; 
(●) CaCl2, (○) CaCl1.33Br0.67, (▲) CaClBr, (△) 
CaCl0.67Br1.33, and (■) CaBr2.
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Fig.2 Ammonia absorption isotherm of CaCl2-CaBr2
mixed halides pretreated at 723 K measured at 298 K; 
(●) CaCl2, (○) CaCl1.33Br0.67, (▲) CaClBr, (△) 
CaCl0.67Br1.33, and (■) CaBr2.
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Fig. 2.  H2O-TPD profiles of (a) 5wt% CaCl2/AC, (b) 33.3wt% 
CaCl2/AC, (c) Na-Y, and (d) MS-5A.
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Fig. 2.  H2O-TPD profiles of (a) 5wt% CaCl2/AC, (b) 33.3wt% 
CaCl2/AC, (c) Na-Y, and (d) MS-5A.

Table 1.  Water adsorption heat at 298 K.

Sample ∆H / kJ kg-sample-1

Na-Y 1133
MS-5A 749
5wt% CaCl2/AC 2360
33.3wt% CaCl2/AC 5906
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Fig. 1.  Water adsorption isotherms at 298 K; (●) AC, (○) 5wt% 
CaCl2/AC, (×) 33.3wt% CaCl2/AC, (▲) FSM16, (△) 5wt% 
CaCl2/FSM16, (■) SiO2gel, (□) 5wt% CaCl2/SiO2gel, (◆) Na-
Y, and (◇) MS-5A.
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Fig. 1.  Water adsorption isotherms at 298 K; (●) AC, (○) 5wt% 
CaCl2/AC, (×) 33.3wt% CaCl2/AC, (▲) FSM16, (△) 5wt% 
CaCl2/FSM16, (■) SiO2gel, (□) 5wt% CaCl2/SiO2gel, (◆) Na-
Y, and (◇) MS-5A.

【参考文献】(1) K. Aika and T. Kakegawa, Catal. Today, 10, 73 (1991).  (2) C. Y. 

Liu and K. Aika, Chem. Lett., 798 (2002). 

２）水吸着蓄熱用多孔体への金属塩添加効果 

 工場等の廃熱を水の吸脱着熱として回収し，

民生利用するプロセスを提案している．ここ

で用いる蓄熱材（水吸着材）として，金属塩

を担持した多孔体を調製し，水吸脱着挙動と

その反応熱量を検討した．塩化カルシウム添

加活性炭（33.3 wt% CaCl2/AC）の水吸着量は

15 Torr, 298 Kにおいて21.9 mmol g-1であり，

同条件におけるMS-5A（10.3 mmol g-1）やNa-

Yゼオライト（12.6 mmol g-1）よりも多く，

473 Kでの加熱再生（脱水）が可能であるこ

とを見出した． 

水吸着型蓄熱材・金属塩・廃熱利用 

【緒言】工場等廃熱を民生利用するため，蓄熱材に

水を吸脱着させることによる廃熱オフライン輸送プ

ロセスを提案している [1]．ここでは蓄熱材の性能

としてより多くの水を吸着し，その反応熱が大きい

こと，工場等からの廃熱（473 K付近）によって再生

（脱水）できることが求められる．本研究では，

CaCl2を各種担体に担持した水吸着材を調製し，その

水吸脱着特性について検討した． 

【実験】担持型試料は，CaCl2•2H2Oを前駆体として用

い，水溶液中で各種担体（活性炭，FSM16，シリカゲ

ル）に含浸し蒸発乾固させた後に空気中383Kで乾燥

することによって得た．また水吸着材として広く用

いられているゼオライト系材料としてNa-Yゼオライ

ト（JRC-Y-4.8），MS-5Aを対照試料として用いた． 

水吸着等温線測定は，全自動ガス吸着装置（OMNISORP 100CX; Beckman Coulter）を用い，

前処理として723 K（シリカゲル系のみ423 K）で2時間の排気処理を行った後，298 Kで測

定を行った．水昇温脱離測定（H2O-TPD）は，吸着等温線測定と同様の前処理を施し，室

温にて水吸着（5 Torr）をした後に，昇温速度5K min-1で723 Kまで昇温することによっ

て行った．水吸着熱測定は，マルチマイクロカロリーメーター（MMC-5111; 東京理工）を

用い，298 K，相対湿度100 %，測定時間3時間で行った． 

【結果および考察】各試料の298 Kにおける水吸着等温線をFig. 1に示した．各種担体に

CaCl2を担持することによって水吸着量は増大した．これは担体表面への水吸着の他に



CaCl2の水和や担体表面における潮解の寄与があることを示している．CaCl2の担持量を

5wt%とした場合，15 Torr以上ではCaCl2/ACは，対照試料として用いたNa型Yゼオライト

（Na-Y; JRC-Y-4.8）やMS-5Aの水吸着量を上回った． 

 Fig. 2に，CaCl2/ACのH2O-TPDプロファイルを示した．CaCl2/ACへの吸着水は473 Kまで

の加熱によってほぼ完全に脱離するのに対して，Na-YやMS-5Aからの水の脱離には，更に

高温を要した．Table 1に，298Kにおける水吸着反応熱を示した． CaCl2/ACの反応熱は対

照試料を大きく上回った． 

 以上の結果より，CaCl2/ACが目的とする水吸脱着条件において，水吸着量，再生（脱

水）温度，発熱量共に，対照試料を上回る性能を示すことが明らかになった． 

[1] 井上・劉・諸藤・秋鹿，第90回触媒討論会A予稿集，3E25，浜松（2002）． 

３）フロン分解反応材料の開発 

 CaOとCFC12（CCl2F2）の直接反応によりフロンのハ

ロゲンをハロゲン化カルシウムとして固定化する分

解法を検討した．CaOはMgOよりもCFC12との反応性は

低かったがハロゲンをCaFClとして固定化することで

熱力学的に不利な塩素固定化も進行した．また遷移

金属酸化物の担持によりCFC12の分解は高いハロゲン

固定化能を維持したまま大きく促進された． 

【緒言】より単純でHFやHClといった酸性ガスを生成

しないフロン分解プロセスを目指し，CFC12のハロゲ

ンをCaOとの反応でカルシウムのハロゲン化物として

直接固定化して分解することを検討した．これまで

にMgOを用いるCFC12の分解反応が酸点の導入や，遷

移金属酸化物の担持により大きく促進されることを

見出してきたが，MgF2がMgCl2よりも有利に生成する

ため塩素の固定化が困難であり，CCl4が副生しやす

いという傾向があった．今回CaOについてCFC12との

反応性および，酸点の導入や金属酸化物の担持の効

果をMgO系の試料との比較しながら検討した． 

【実験】CaOは市販品のCaOを蒸留水に懸濁したのち

に乾燥，焼成し，表面積約70m2g-1としたものを用い

た．遷移金属酸化物の担持はV，Cu，Feなどアセチルアセトナート錯体を前駆体とした含

浸法で行った．CFC12分解反応は常圧流通系反応装置にて1％のCFC12（Heバランス，

30mL/min）を流通下，CaO系試料0.28gを用いて行い，GC-TCDで分析した．キャラクタリゼ

ーションとしてBET比表面積測定，XRD，NH3-TPDによる酸量の測定等を行った． 

【結果と考察】まず無修飾のCaOとMgOの反応性を異なる反応温度で比較した(Figure 1)．

MgOの場合はいずれの反応温度でも誘導期が観測されたが，773 Kより活性が発現しCFC12

Figure 1. CFC12 decomposition by CaO (closed) and MgO 
(open) at different temperatures of  773 K ( ), 823 K ( ), 
873 K ( , ), 923 K ( ), and 973 K ( ). Feed-gas: 1% 
CFC12 in He, 30 mL/min.
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Figure 2. XRD patterns of MgO and CaO after CFC12 
decomposition at 873 K for 6 h. MgO( ), MgF2 ( ), 
CaO ( ), CaF2 ( ), and CaFCl ( ). 
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転化率は100%に達した．誘導期は反応温度の上昇とともに短縮された．CaOでは明確な誘

導期は観測されず873 K より有意な活性が発現した．923 Kで最大の平均CFC12転化率を示

したが973 Kでは失活が見られた．誘導期を経たMgOの反応性が高いのはCFC12分解におけ

るMgOのフッ化によりルイス酸点が発現し活性点となるからである．一方，CaOの場合には

フッ化されても酸点の有意な発現が起こらないために活性が低いと考えられた．873 Kで

の反応後のMgOおよびCaOのXRD測定結果をFigure 2に示す．MgOにおいてはMgF2が観測され

るが塩化物由来の回折パターンは見られなく，選択的にフッ素を吸収していることがわか

る．CaOにおいてはCaF2とCaFClが観測された．このことはCaOの反応性はMgOに比べると低

いものの，CaFClとして塩素を固定化するために塩素の固定化能は高いことを示す．CaFCl

生成の反応式は(1)式のように書くことができる．CCl2F2 + 2CaO → CO2 + 2CaFCl  (1)  

 次にCaOへの遷移金属酸化物担持の効果について検討したところ，酸化銅や酸化鉄，酸

化バナジウムの担持によって大きく反応性が向上し，723 KというCaOでは反応が起こらな

い低い反応温度においてもCFC12の初期転化率は100%に達した．反応後のXRD測定では

CaFCl，CaCO3が観測された．MgOに遷移金属酸化物を担持した場合においてはCCl4分解能

および塩素固定化能が大きく向上するという理由からバナジウムの担持のみがCFC12完全

分解に有効であったが，CaOの場合は，CaFClという安定な生成物を生じるために，CCl4な

どの副生が全く見られないという利点が見られ，金属酸化物の種類によらず高いハロゲン

固定化能が得られることが分かった．しかし反応温度が低い場合には炭酸塩生成による失

活が見られた． 

（３）コプロダクションの方法論・プロセス設計手法・基礎理論の確立 

 コプロダクションシステムの要素技術である基本的な化学反応や熱変換システムの現象

論に基づくモデル化を行い、定常基本特性、動的基本特性等を明らかにした。具体的には

コプロダクションによるエネルギー・物質併産のシナジー効果を定量化するために混合溶

液を分離し高濃度製品を生産しつつ高温蒸気を発生させるプロセス（HIDiC）について、

石油化学工業の典型的な製品であるベンゼン／トルエン系混合物を例に適切な操作圧力設

定により、効率改善が可能であることを示した。HIDiCは、サブシステムに分解して考え

るならば溶液分離と昇温による熱供給を同時に行うコプロダクションシステムと考えるこ

とができる。 その効率は、熱力学の第一法則および第2法則から、2つのサブシステムの

統一的な解析により定量化可能である。本研究では、HIDiCのコプロダクションとしての

効率をエクセルギーの観点から明らかにした。また従来の蒸留塔に対する比較を行い、そ

の優位性を検討した。 

 一般的に、与えられたシステムについて、熱力学の第一法則および第2法則によれば、

次式が導出される。  

 BTW ∆+= σ0t  (1) 

 ここで、Wtは、システムを操作するための所要エネルギーである。また、第１項はプロ

セスの不可逆性に関する部分であり、第２項ΔBはエネルギー生産(正にも負にもなりう

る)である。システム全体の効率を上げるためにはシステム設計の段階からこれら2つの要



素を同時に考慮する必要がある。原料供給位置に関して無限段の条件（ピンチ条件）を考

察することでHIDiCのエクセルギー消費が次式で表されることを明らかにした。 
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 ここでZFは原料組成、αは溶液の相対揮発度、γは比熱比、PR/PSは濃縮部と回収部の圧

力比である。 

同様にして従来の蒸留塔のエクセルギー消費は次式で表される。 
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ここでTBは塔底製品の沸点、λは溶液の平均蒸発潜熱、T0は環境温度である。 

HIDiCの構成で、原料流を塔頂蒸気で予熱することを考えると、その昇温のエクセルギー

消費は次式となることを明らかにした。 
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ここでTFは原料流の温度、T1は塔頂製品の温度、ｑは原料流の熱的条件、いわゆるｑ値で

ある。 

 これらによりHIDiCが従来塔に比較して分離と昇温の総合的な優位性を保つためには次

式を満たす必要がある。 

 HPCDHIDiC EEE +≤+δ  (5) 

 ここでＥHIDiCはプロセスにおけるエクセルギー消費を削減させる目標値となる。  

 圧力比(PR/PS)は、システムの効率に大きな影響を与える。これらのコプロダクション

システムに対するエキセルギー解析からHIDiCが実際に従来の蒸留塔よりどのような条件

で高い効率を示すのかを明らかにした。 

（４）コプロダクションのグランドデザインの確立 

 コプロダクションプロセスの設計およびの評価を行い、コプロダクションプロセスのグ

ランドデザインを目指す。 

１）エチレンプラント省エネルギー化の検討 

 石油化学産業の中心的プロセスであるエチレンプラントに注目し、ナフサ熱分解工程と

生成物分離工程とに大きく分けたプロセスのモデル化を進め、エネルギー大量消費工程で

あるナフサ熱分解工程について、省エネルギー化の可能性について検討を行った。ナフサ

熱分解モデルの検討の結果、省エネルギー化のために分解温度の低減、あるいは発熱プロ

セスとのマッチングのために、高温作動型ケミカルヒートポンプの導入が有効であること

を明らかにした。 

２）ガスタービン、燃料電池、ガス化炉のインテグレーション 

 まず、固体電解質形燃料電池(SOFC)とガスタービンとの組み合わせによる発電システム



について、AspenPlusシミュレーターにより最適化を行った。その結果、HATサイクルとの

組み合わせとともに、熱再生およびスチーム再生するシステムが熱効率および比出力とも

に高い性能を示すことがわかった。 

また、石炭ガス化複合発電IGCCについても検討し、エクセルギー再生型IGCCおよびIGFCを

提案し、最大65%と高い効率が期待できることを示した。 
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② 研究項目 

・熱化学反応を利用した熱交換器型反応器と新規触媒開発 

・化学プロセスのコプロダクション化への検討と研究要素抽出 

 

バイオマス・石炭からのH2とＣコプロダクション研究グループ 

① 研究分担グループ長 

  幡野博之（エネルギー利用部門 クリーン燃料研究グループ・グループ長） 

② 研究項目 

・流動層によるバイオマス等からのガスとチャーの併産技術に関する研究 

・バイオマス・石炭からのH2とＣコプロダクションプロセス設計 

 

コプロダクションの方法論研究グループ 

① 研究分担グループ長 

  中岩 勝（環境調和技術研究部門 熱利用化学システムグループ・グループ長） 

② 研究項目 

・コプロダクションのプロセス設計手法等の確立 

・エネルギー変換の最適化を図る手法を開発 

 



コプロダクションのグランドデザインの確立 

① 研究分担グループ長 

  桜井 誠（東京農工大学工学部・講師） 

② 研究項目 

・コプロダクションプロセスの設計 

・コプロダクションプロセスのシミュレーション 
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