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１ 研究実施の概要 

 

１．１ 研究構想  

京都プロトコルでの約定された地球温暖化ガス排出基準を達成することはかなり困難な状況に

ある。地球温暖化を食い止めるためには、CO2 排出量を６％どころか、2030～2050 年までに１／３

あるいは１／４まで削減する必要があると言われている。また、石油価格の高騰、資源の枯渇が現

実のものとなりつつあり、2050 年、2090 年で石油および天然ガス（非在来型も含む）の生産量がそ

れぞれピークアウトを迎えると予測されている。さらに、廃棄物の問題も深刻化しつつある。現在、

我が国では年間約 4 億トンの産業廃棄物、0.5 億トンの一般廃棄物が排出されており、その上に、

11.2 億トンの資源のストックが発生している。このように、持続可能な循環型社会を実現するために

は、１）資源制約、２）環境制約（CO2 排出量の制約）、３）廃棄物制約（物質循環の制約）、の３つの

制約を突破する必要がある。 

 これらのエネルギー・環境問題の解決のため、特に CO2 排出削減のために、従来、１）廃熱回収、

コジェネレーションなどの省エネルギーによるエネルギー消費量の削減、２）燃料電池などの高効

率エネルギー変換技術によるエネルギー有効利用、３）バイオマス、太陽光など再生可能エネルギ

ーの導入促進、４）３R（リユーズ、リデュース、リサイクル）の推進が図られてきた。しかし、このような

従来技術だけでは対応が困難であることが明らかになりつつある。そこで、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し、

産業構造そのものを省エネルギーでかつ多様な価値を生む体系に転換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ことが可能と考え、戦略的基礎研究「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」堤プロジェクトを推進してきた。

そのなかで、コプロダクション、エクセルギー再生、物質・エネルギー再生の基本技術概念を構築

し、最適エネルギー・物質生産システムのグランドデザインを行うとともに、そのための基礎技術お

よび技術ツールの解析を行ってきた。 

 

１．２．エクセルギーの視点から 

 エネルギーには、熱エネルギー、電気エネルギー、化学エネルギー、機械エネルギーなど、さま

ざまな形態があるが、エネルギー量は同じでも形態によって質が異なり、有効な仕事として取り出

せる割合は異なっている。この、エネルギーの総量のうち有効に取り出しうる仕事量をエクセルギ

ーといい、その割合をエクセルギー率という。エネルギーは放逸がなければ熱力学第一法則により

保存されるのに対して、エクセルギーは、不可逆な状態変化やエネルギー変換過程で失われ減少

する。我が国の一次エネルギーのうち有効に使われている割合は 3 割弱に過ぎず、６割以上が無

駄になっている。このうち大部分はエクセルギー損失であり、主に化学エネルギーをエクセルギー

率の低い熱エネルギーに変換（燃焼）したためである。 

 エクセルギーの観点から、エネルギーを有効に使うためには、 

１） エネルギー変換・利用の過程でエクセルギー損失が少なくなるように工夫する、 

２） 廃熱の有効利用を図るのではなく、廃熱そのものを出さないようにする、 

３） 低レベルの熱を燃料の燃焼で得るのではなく、ヒートポンプやコジェネを利用する、 

などが重要となる。 

 

１．３．エクセルギー再生技術 

燃焼過程におけるエクセルギー損失を低下させる方法には、燃料電池 3)以外に、クセルギー再

生燃焼が考えられる。エクセルギー再生燃焼とは、低レベルの排熱をプロセスの上流へリサイクル

し、高エクセルギー率のエネルギーと混合し、これを燃焼させる技術である。この場合、エネルギー

はもちろんエクセルギーも物理的混合によるエクセルギー損失は小さいためほぼ加成性が成り立

つと考えられる。したがって、エネルギー変換プロセスの入出力のエクセルギー率の差が小さくなり

エクセルギー損失を低減することができる。 

 このようなエクセルギー再生として、１）排熱を吸熱反応により化学エクセルギーに変換してリサイ

クルする熱化学再生、２）排熱を熱交換して空気あるいは燃料の予熱に利用する熱再生、３）スチ
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ームおよび CO2 を循環させることによって平衡をずらし燃焼におけるエクセルギー損失を低下させ

るスチーム再生および CO2 再生がある。 

このエクセルギー再生技術を、石炭ガス化複合サイクル発電（IGCC）に適用し、エクセルギー再

生型次世代 IGCC（A-IGCC）として提案した。エネルギーをカスケード的に利用する既存 IGCC は

冷ガス効率が 80％で、残りの 20％はガス化炉からスチームとして回収され、蒸気タービンに送られ

る。ガスタービンで出力 28％を得た後、排熱回収ボイラーで 40％が回収される。この場合、ガスタ

ービン排熱損失は 12％である。発電端効率は 28+24=52％、送電端効率は酸素の製造動力を考

慮すると 48％になる。これに対して、A-IGCC では、ガスタービンの排熱の一部を吸熱反応である

水蒸気改質ガス化に利用するエクセルギー再生型である。このため、冷ガス効率は 135％にもなり、

ガスタービンで47％もの出力が得られる。一方、スチームタービンの出力は半減し、また、排ガス中

の水蒸気濃度が増大するためガスタービン排熱損失も増加する。その結果、発電端効率で

47+12=59%となる。また、部分酸化ガス化ではなく水蒸気改質ガス化が主であるため必要とする酸

素の製造動力を低減することができ、送電端効率では 57％にもなる。また、同様の概念を IGFC の

も適用し、A-IGFC を提案し、発電効率が 65％以上に向上できることを示した。 

 エクセルグー再生次世代型 IGCC/IGFC と同様に、エクセルギー再生技術をバイオマスガス化—

ガスタービンシステム(BIG/GT)に適用し、最適設計を行った。そして、既存のシステムより熱効率

が高い新しいエネルギー再生型 BIG/GT システムを提案した。 

 さらに、固体電解質形燃料電池とガスタービンの組み合わせに対してエクセルギー再生技術を

適用し最適インテグレーション設計を行った。 

 

１．４．コプロダクション 

産業部門におけるエネルギー有効利用が重要である。それでは、如何にエネルギー有効利用

を図るのか？産業部門において、最もエネルギーを消費しているのは化学、鉄、など物質生産で

ある。多くは、化学反応が含まれ、反応を進めるために、一般的に、吸熱反応では、加熱炉で燃料

を燃焼させ反応熱を供給する。たかだか数１００℃の熱を得るのに、燃料を燃焼させるため、エクセ

ルギーの大部分が失われる。一方、発熱反応では、プラントコストを下げるため、反応をより低温で

行わせ、さらに発生した熱は冷却水に捨てている。本来より高温の熱エネルギーが併産されるのに、

より低い温度で出熱させるため、エクセルギー損失が起こっているのである。特に、大きな発熱反

応は、本来、熱と化学品のコプロダクションであるが、プラントコストを低減するため、反応温度を下

げて生産されている。ここに大きなエクセルギー損失が発生しているのである。 

 以上より、物質生産においては、 

（１）発熱反応と吸熱反応を組み合わせ、発熱反応の熱を吸熱反応に与える、 

（２）発熱反応の熱を熱機関に与え発電、 

（３）熱機関の排熱を吸熱反応へ与える 

の３つの方法で、エネルギーの有効利用を図ればよい。これが、コプロダクションの考え方である。

コプロダクションにより、いままで物質生産において無駄に捨てられていたエネルギーを、有用なエ

ネルギーとして回収する、あるいはエネルギー消費を大幅に削減することができる。 

また、水素はエクセルギー率が 83%と小さいため、物質生産で水素を併産する反応システムの導

入は、低レベルの熱を有効に利用することになる。 

本プロジェクトでは、バイオマスをエクセルギー再生ガス化し、水素と炭素をコプロダクションする

基礎研究を行った。バイオマスの熱分解および水蒸気ガス化の反応機構について、新たに開発し

た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を用いて調べた。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
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となるという機構を明らかにした。 

さらに、バイオマスのガス化で問題となるタールについて、その分解触媒を開発し、流動層反応

器で実証試験を行った。コプロダクションによるグランドデザインのイメージを Fig. 1 にまとめた。 

 

１．５．物質・エネルギー再生 

産業部門に投入されたエネルギーは多くは「消費」されるが、一部は素材・製品の物質の中に化

学エネルギーとして保存されている。例えば、石油化学産業では、プラスチックはほぼ原料と同質

のエネルギーを有しており、投入されたエネルギーの３分の２は物質として流通している、すなわち

化学産業プロセスで消費したエネルギーは３分の１にすぎないのである。したがって、プロセスに必

要なエネルギーを削減する省エネルギーおよびコプロダクションだけでは、大幅な CO2 排出削減

は期待できない。 

プラスチックの３Ｒにおいて、リユースは、製品の再利用であり、環境負荷が小さく製品を製造す

るに必要な資源とエネルギーを直接削減することができる。リサイクルは、モノマーに戻すケミカル

リサイクル、素材のまま成型加工し再利用するマテリアルリサイクル、主に燃焼させて熱エネルギー

として回収するサーマルリサイクルがある。ケミカルリサイクルおよびマテリアルリサイクルは、一般

には単一素材のみが可能であり、不純物を分離・除去してやる必要がある。しかし、一般に製品は

単一素材からなるのではなく、複合化されており、金属、無機添加物や異なるポリマーなどがはじ

めから製品には混入されており、しかも、使用、廃棄、回収の過程で、さまざまな物質が混入してし

まう。不純物を完全に除去するのは困難で、多くのエネルギーとコストを必要とする。このため、

PET ボトルなど特殊な例を除いて、リサイクルは困難な場合が多い。 

さらに問題なのは、いくらプラスチックをリサイクル、リユースしてもエネルギー・資源の消費量を

削減するのは難しい点である。もともと、我が国の化学産業は石油精製の副産物であるナフサを原

料としている。さらに、ナフサを熱分解し、エチレン、プロピレン、BTX を生産し、これらの基礎化学

品からポリマーなどの化学品、化学素材を合成している。ナフサ成分は原油中の１割程度であり、

さらにオレフィンセンターで得られるエチレン、プロピレンの量に対して、個別のプラスチック樹脂の

量は多くても２割程度、通常数％に過ぎない。石油製品はすべて連産品であり、そのうちの一部の

製品の需要を削減したからといって、ナフサ需要が、さらには原油消費量が削減されるわけではな

いのである。我が国の原油輸入量が２億７千万トンなのに対して、PET ボトル用樹脂の生産量は年

間４０数万トンにすぎないことを考えれば、PET ボトルのリサイクルが、廃棄物の最終処分場のキャ

パシティーを延ばすためであり、石油輸入量の削減や CO2 排出量の削減に直接繋がるものではな

いことは理解できる。 

また、サーマルリサイクルに関しても、回収できるエネルギーは全てのプラスチックを合わせても

日本のエネルギー消費量の３％程度にすぎず、さらに多くの廃棄物発電の効率が 10%程度である

ことを考えると、プラスチックのリサイクルで CO2 削減は期待できないのがわかる。 

 従来のリサイクルに対して、新しい概念である物質・エネルギー再生を提案した。物質とエネルギ

ーは保存されているが、ともに利用する過程で劣質化する。劣質化した廃棄物を物質再生させる

には、不純物の分離・精製およびインバースプロセスに多くのエネルギーを必要とする。できる限り

物質再生とそれに必要なエネルギーの低減を図り、原料資源と生産エネルギーの消費を抑制する

ことが重要となる。また、廃棄物は物質の持つエネルギーを回収（エネルギー再生）するとともに、

再資源化し、循環型社会を実現させる。 

石油資源の枯渇後、石炭、バイオマス、重質油を利用するには IGCC/IGFC などのガス化が最

も有効である。物質生産に対してエネルギーとして消費する炭素資源は一桁多いため、市場はエ

ネルギー支配となり、化学原料は石炭、バイオマス、重質油をガス化して得られる合成ガス（CO、

H2）の一部を利用することになる。合成ガスから、エチレン、プロピレン、BTX を生産し、さらにプラ

スチックなどの化学品を生産していく。ここで、製品のすべては廃棄物として処理されねばならない

が、ガス化プロセスに入れることより、必要とする原料資源量を大幅に削減することができる。この

化学体系をサステイナブル・カーボンサイクル化学体系（SC３）と呼ぶ。このように、固体炭素資源

をガス化し SC3 による化学品の生産を行う化学体系では、廃棄物をガス化することによって、物質

再生が可能となる。また、エネルギー転換においても、一次エネルギーに石炭、バイオマス、重質
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油を用いて、これらをガス化し燃料電池、ガスタービンで発電するガス化発電が主流になるため、

サステイナブル・カーボンサイクル化学体系の導入は、エネルギー生産と化学品生産との統合化

が可能であることを意味している。 

 

１．６．まとめ 

CO2 排出量を削減し、地球温暖化問題を解決するためには、大幅な省エネルギーとエネルギー

の有効利用を図る必要があるが、エネルギーと物質を併産（コプロダクション）することによって可能

となることを示した。 

物質生産においては、発熱反応をできる限り高温で、吸熱反応をできる限り低温で行わせ。物

質変換プロセスとエネルギー変換プロセスをエクセルギー損失が低減するように組み合わせること

によって大幅なエネルギー有効利用となることを示した。 

また、エクセルギー再生理論を構築していくとともに、高効率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石炭およびバ

イオマスガス化エクセルギー再生型 IGCC および IGFC(A-IGCC/IGFC)を提案した。従来のカスケ

ード利用型に比べて１０ポイント近く発電効率が向上することを示した。 

また、再生可能エネルギーの大規模導入としてのバイオマスエクセルギー再生ガス化発電につ

いて、水蒸気改質ガス化の反応機構、タール分解触媒の開発など、研究成果の一部を紹介した。 

さらに、従来の３Ｒ技術に替わるものとして物質・エネルギー再生の概念を提案した。 

以上、エネルギーと物質生産システムそのものを見直し、エクセルギー損失がミニマムになるよう

に、最適エネルギー・物質生産システム（コプロダクション）を設計した。これにより、産業構造その

ものを省エネルギーでかつ多様な価値を生む体系に転換することが可能であり、大幅な CO2 排出

量の削減を可能とする。 

 

Fig. 1 Coproduction System
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２ 研究構想及び実施体制 

(1) 研究構想  

１．研究開始時の基本構想・目標 

CO2 の排出を削減し地球温暖化を防止するには、１）省エネルギー、２）エネルギー利用の高効

率化、３）自然エネルギー、未利用エネルギーの導入促進が重要である。本研究は、エネルギーと

物質の生産システム自身を見直すことによって、大幅な省エネルギーを生産システム内で達成す

ることを目指した。 

これまで、エネルギー・物質生産プロセスはそのままに、化石エネルギーの燃焼により排出され

る CO2、SOx、NOx など環境汚染物質を回収・処理する技術開発が行われてきたのに対し、基本

的には環境汚染物質を一切排出しないエネルギー・物質生産体系の構築を以下の２点で考えた。 

（１）まず、化石燃料の燃焼そのものを見直す。本来ならば数千℃の熱が得られる化学エネルギー

を、たかだか数百℃の熱エネルギーに変換していること自体が間違っている。加熱用熱源に

物質生産における熱化学サイクル反応熱を用いることによってエネルギー消費を大幅に削減

させる（物質とエネルギーのコプロダクション）。 

（２）次に、化石エネルギー資源およびバイオマスは、直接燃焼させるのではなく、H2 と C に変換し

（H2 と C のコプロダクション）、水素を燃料として利用する。カーボンは土壌改良材、保水剤とし

て砂漠の緑化などに利用するとともに、重金属などはカーボン中に吸着固定化させる。これに

よって CO2 のみか NOx、SOx および重金属など環境汚染物質を一切排出しないシステムを構

築する。 

（コンセプト） 

現在のエネルギーシステムは化石エネルギーを燃焼させまず熱エネルギーに変換し、それから

電力あるいはスチームという二次エネルギーを生産しこの形態で利用する体系となっている。そし

て、６０％以上のエクセルギーが燃焼過程で失われてしまうのである。したがって、できる限り化石

エネルギーを燃焼させず、加熱に必要な熱エネルギーは物質生産における発熱反応を利用する

か、あるいは、一旦、高温で燃焼させて電力生産を行い、排熱で加熱する体系を創造することによ

り、大幅なエネルギー消費量の削減となる。 

また、炭化水素系エネルギー資源を直接燃焼させるのではなく、燃焼時におけるエクセルギー

損失が最も小さいクリーンエネルギーである水素に変換することによって、省エネルギー化、クリー

ン化を図る。またこのとき、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する。 

（将来展望） 

まず、CO2問題に関して、CO2排出量削減を10～20年以内に実現するには、カーボンでの固定

しかあり得ないと確信する。しかも、バイオマスの大規模な導入が不可欠であり、炭素税の導入した

場合、バイオマスからの水素とカーボンのコプロダクションが最もコストの安いプロセスとなろう。さら

に、石炭へ展開することによって、環境汚染物質を一切出さないクリーンなエネルギー利用体系が

完成する。 

産業は、製鉄やセメントなどの本質的にエネルギー多消費部門と、化学、紙・パなど本来わずか

なエネルギー消費で成り立ち得る部門に分けられる。前者に対しては、リサイクルが省エネルギー

の鍵となる。一方、後者は、生産システムをコプロダクション化することにより、大幅なエネルギー消

費の低減化ができる。また、前者においてもコプロダクションの導入により電力あるいは水素として

エネルギー回収できるため、低レベルの未利用排熱の排出を削減でき、大幅な省エネルギー化が

実現できるであろう。  

 

２．研究の内容 

研究のアプロ−チ、主要な研究項目、具体的手法、進め方など 

次の３つのタスクを設定した。 

（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） 基礎研究として、熱天秤反応装置の他に、新たにコンベア式連続反応装置を開発し、これ
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らを用いて、バイオマスの反応速度データを集積し、バイオマスの種類、温度、水蒸気濃

度などの影響を明らかにする。 

２） 次に、基礎反応データを使って H2-C コプロダクションの最適プロセス設計を行う。 

３） この結果を基に、ベンチスケール連続式流動層反応装置を製作・運転し、プロセスの実証

とスケールアップへの課題を明らかにする。 

４） コプロダクション型ガス化燃焼複合サイクル発電システム、改質ガス化マイクロガスタービン

システムなどの基本プロセス設計を AspenPlus および HYSYS などのエンジニアリングプロ

セスシミュレーターを用いて行う 

（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の開発を目的とする。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、メタン酸化カップリング触媒とプロセスの開発、耐高温触媒材料の開発、などを行な

う。将来の化学産業において高温発熱反応（電力併産）、低温吸熱反応（未利用エネルギー有

効利用）の可能な組み合わせを検討する。 

１） 汎用シミュレータである AspenPlus を用いてモデルを作りシステム全体の概念設計を行う。 

２） シミュレーションモデルより要求される反応性を満たす触媒の探索と合成を行う。 

３）代表的化学プロセスに関して、物質合成プロセス全体でエクセルギー損失が最小になるよう

化学プラントの最適設計を行う。各プラントのモジュールを用いて、電力・水素・熱エネルギ

ーのコプロダクションの可能性を検討する。 

（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： 

エネルギーをエンタルピーとエクセルギーからなるベクトル量としてとらえ、エネルギー変換を

線形代数で記述する。これによりエネルギー変換の最適化を図る手法を開発する。 

 

３．研究の実施体制 （研究開始時） 

 

●東京大学大学院工学系研究科化学システム工学専攻（堤 敦司（助教授）） 

［研究統括］ 

・バイオマス・石炭からの H2 とＣコプロダクション基礎反応試験 

・コプロダクションによるエネルギー・物質生産プロセスのグランドデザイン 

・研究全体を統括する。 

 

●東京工業大学大学院総合理工学研究科 化学環境学専攻（秋鹿研一（教授）） 

［タスク：物質生産におけるエネルギーコプロダクションのリーダー］ 

・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 

 

●資源環境技術総合研究所 熱エネルギー利用技術部（幡野博之（室長）） 

［タスク：バイオマス・石炭からの H2 とＣコプロダクションのリーダー］ 

・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 

・連続反応装置の製作と実証試験 

 

●物質工学工業技術研究所 化学システム部（中岩 勝（主任研究官）） 

［タスク：コプロダクションの方法論のリーダー］ 

・コプロダクションシステムの概念設計 

・コプロダクションシステムのダイナミックシミュレーション 

・エネルギー変換の最適化を図る手法を開発 
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(2)実施体制  

東大・堤グループ（堤 敦司） 

東京大学 大学院工学系研究科 

［研究統括］ 

・バイオマス・石炭からの H2 とＣコプロダクション基礎反応試験 

・コプロダクションによるエネルギー・物質生産プロセスのグランドデザイン 

・研究全体を統括する。 

産総研・幡野グループ（幡野博之） 

産業技術総合研究所 エネルギー利用研究部門 

クリーン燃料研究グループ 

［タスク：コプロダクションの方法論のリーダー］ 

・コプロダクションシステムの概念設計 

・コプロダクションシステムのダイナミックシミュレーション 

  エネルギー変換の最適化を図る手法を開発 

東京大学・堤 敦司 

研究統括 

東工大・秋鹿グループ（秋鹿研一） 

東京工業大学 

大学院総合理工学研究科 

［タスク：物質生産におけるエネルギーコプロダクションのリーダー］ 

・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 

［タスク：バイオマス・石炭からの H2 とＣコプロダクションのリーダー］  

・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 

・連続反応装置の製作と実証試験 

産総研・中岩グループ（中岩 勝） 

産業技術総合研究所 環境調和技術研究部門  

熱利用化学システムグループ 

［タスク：コプロダクションのグランドデザインの確立のリーダー］ 

・コプロダクションプロセスを設計する。 

・コプロダクションプロセスをシミュレーション 

農工大・桜井グループ（桜井 誠） 

東京農工大学 工学部  

化学システム工学科
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３ 研究実施内容及び成果 

  

（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。 

 

３．１ バイオマスからの水素とカーボンのコプロダクション（東京大学 堤グループ） 

(1)研究実施内容及び成果 

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、バガスの熱分解・水蒸気ガス化反応実

験を行い、反応機構を明らかにした。 

Figs. 1 & 2はセルロースとリグニンの熱分解・水蒸気ガス化の反応機構を模式図を示す。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）バイオマス水蒸気改質ガス化におけるタール発生挙動 

（研究目的） 

 バイオマスガス化の際、タールは流路内に凝縮し配管を閉塞させるなどの問題を引き起

こす。本研究では、開発した連続十字流移動層型微分反応器を用いて、バイオマスの主成

Fig. 1 Reaction mechanism of pyrolysis and 
steam gasification of cellulose 

Fig. 2 Reaction mechanism of pyrolysis and 
steam gasification of lignin 
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分であるセルロースやリグニン、そして実際のバイオマスをガス化し、その生成物を分析

し、タールの発生機構を検討した。 

（実験方法） 

 ガスの流れが独立した６個のコンパートメントによって構成された連続十字流移動層型

微分反応器を用いて、試料をベルトコンベアによって加熱した反応器内に連続的に供給し、

各コンパートメントで各反応時間に対応する生成ガスと生成タールを分離回収するととも

に、反応後のチャーを回収し性状を分析した。 

 試料にはセルロース、リグニン、ヘミセルロースとしてキシラン及びバイオマスとして

チリ産のユーカリを用い、673K において水蒸気ガス化をおこなった。発生ガスは Micro-GC

により組成を分析した。タールは冷却トラップによって円筒ろ紙に捕集するとともに、経

路に付着したタールを水およびアセトンで洗浄し、溶媒を蒸発させて乾燥重量を測定した

後、FT-IR を用いて IR スペクトルを調べ、また HPLC を用いて糖分析及び分子量分布測定を

行った。チャーは反応器のベルト出口付近から固体サンプラーによって捕集し、IR スペク

トルの測定及び CHNS 元素分析装置によって元素分析を行った。 

（結果と考察） 

 Fig. 3 にチリ産ユーカリをガス化したときのガス及びタール発生速度を示す。反応初期

及び 30 s 付近でガスの発生にピークがみられる。この試料に含まれる各成分の割合をセル

ロース 50%、ヘミセルロース 23%、リグニン 27%と見積もった場合に三成分合計したガス及

びタールの発生速度の傾向を Fig. 4 に示す。ガスの発生に関する傾向に関しては Fig.1 と

ほぼ一致するが、タールの発生に関しては傾向が異なり、実バイオマスは反応初期に多く

のタールが発生していることがわかる。生成したタールを水溶性タール(WS)とアセトン可

溶性タール(AS)に分画し、IR スペクトル、分子量分布を分析した結果、リグニンやキシラ

ンのタール発生量は非常に少なく、大部分はセルロースに由来するものであること、実際

のバイオマスでは、反応初期に生成したタール中には、リグニン由来のアセトン可溶性タ

ール(AS)も多く含まれていることがわかった。 

 Fig. 5 にバイオマス水蒸気ガス化反応機構についてまとめた。バイオマスのガス化反応

においては初期にヘミセルロースとセルロース由来の水溶性タールとリグニン由来の非水

溶性タールが生成し、反応後期にはタールの主成分はセルロース由来の水溶性タールとな

る。セルロースは単独でガス化した場合反応開始後 20 s でタールの発生ピークを迎え、30 

s 付近でガスの発生ピークを迎える。バイオマスのガス化の際には水溶性タールの発生ピ

ークが反応初期に現れることから、バイオマス中のセルロース成分は単独でガス化される

よりも揮発分としての放出が早まっているといえる。リグニンは反応初期に著しくガスを

放出する。タールの発生はごくわずかで、大部分はチャーに転化する。バイオマスのガス

化の際には反応初期に非水溶性タールの発生がリグニン単独のガス化から予想されるより 
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もはるかに多くみられ、それらは芳香族環を持ちリグニン由来の成分であったことから、

バイオマス中のリグニン成分は単独でガスかされるときよりも揮発分としてのタール放出

量が増大していると言える。ヘミセルロースの代表物質であるキシランは反応初期と反応

開始後 30 s にガス発生のピークを持ち、タールの放出は反応初期に起こる。タールの量は

リグニンに比べれば多いがセルロースに比べるとはるかに少ない。 

 リグニン単独のガス化ではタールとして放出されにくいものがバイオマスのガス化初期

において放出されることや水溶性のタールも初期の揮発量が多くなることの原因としては、

木材ではリグニン単独の場合に比べて縮合がしにくくチャー化が抑制されること、また初

期にバイオマス内部のヘミセルロースがタールとして揮発することによって、それととも

にセルロースやリグニン由来の成分も揮発していくといった可能性が考えられる。 

（まとめ） 

 連続十字流移動層型微分反応器を用いてバイオマスを水蒸気ガス化し、揮発、生成した

ガス、タール、チャーを一定の反応時間で分取し分析した。それにより、以下の知見を得

た。 

 673 K においては、セルロースの水蒸気ガス化と熱分解の反応に大きな違いは見られない。 

 673 K におけるバイオマスの水蒸気ガス化において、ガスの発生傾向は各成分における

発生傾向に沿った傾向を示す。 

 タールの組成は反応時間によって変化し、初期はヘミセルロースとセルロース由来の水

溶性成分とリグニン由来の非水溶性成分がともに含まれ、非水溶性成分はリグニン単独で

ガス化を行った場合よりも多く揮発すること、水溶性成分もセルロース単独の場合に比べ

て早く放出される。 

 反応開始後 30 s 付近のタールはセルロース由来の親水性成分が主成分である。 

 以上のことから、バイオマスのガス化の際、初期に揮発するヘミセルロースが他の成分

の揮発に影響を与えていることが示唆された。 
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Fig. 5 Evolution behabior of gas and tar
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４) バイオマス由来タール分解触媒の開発 

（目的） 

 タール中に含まれ、最も反応性が低いナフタレンをタールのモデル化合物として用いナ

フタレンの水蒸気改質反応に CoO-MgO 固溶体触媒を適用し、高活性・長寿命な触媒系を開

発することを目的とした。また、CoO-MgO 固溶体触媒と Ni/MgO 触媒性能を比較した。 

（実験） 

 Co-MgO 触媒は、様々な Co 担持量 (0.5 ~ 36 wt%)を MgO (JRC-MGO-3)に含浸し加熱攪拌

後、乾燥 (383 K, 12 hr)して調製した。乾燥後、様々な焼成温度 (873 ~ 1273 K) で Air

中焼成した。調製した触媒のキャラクタリゼーションは、TPReduction, CO 化学吸着量測定, 

CO-TPD, TPOxidation を ALTAMIRA AMI-200 を用いて行った。また、XRD 測定も行った。 

 ナフタレンの水蒸気改質反応活性測定は、常圧固定床流通系を用いて行った。Co-MgO 触

媒を反応器内に 1 g 充填し、50% H2+Ar (40 ml.min-1) 流通下, 1173 K で前処理を行い、

Ar 気流下で 1173 K で保温し、反応ガス(C10H8 / H2O / N2 / Ar)に切り換え、空間速度 6000 

h-1 で 2 ~ 8 時間反応を行った。未反応ナフタレンは Tar trap 内の cotton filter で回収

し 1 hr ごとに重量を測定する。生成ガス (H2, CO, CO2, CH4, C2H4, C2H6) は、GC-TCD 

(HP6890N) で分析した。 

（結果と考察） 

 まず、様々な Co 担持量の Co-MgO 触媒を調製後、TPR, CO 化学吸着量, CO-TPD, XRD 測定

を行った結果、Co 担持量が多く(> 4wt%)、焼成温度が低い(< 973 K)場合、含浸した Co は

Co3O4, MgCo2O4 を形成し、H2 還元によって、粒径の大きな Co 金属粒子を形成する。一方、

CoO-MgO 固溶相を有するサンプルを H2 還元すると、Co 金属粒子の sintering を抑制し、粒

径の小さい Co 金属粒子を形成できることが分かった。また、最適反応条件を用いて、様々

な担持量の Co 触媒による水蒸気改質反応活性測定を行った結果、873 K で焼成した 12wt% 

Co/MgO 触媒が高活性 (23%) を示した。これらの結果から、金属 Co 表面積が活性の向上に

寄与することを示唆した。 

 Ni/MgO 触媒（873 K、1173 K で焼成）と 12wt%Co/MgO 触媒（873 K で焼成）との 1173 K

におけるナフタレンの水蒸気改質の比較を Fig. 1 と Table 1 に示す。4wt％Ni/MgO 触媒は、

金属 Ni がほとんどなく、活性はすぐに低下したが、12wt%Co/MgO 触媒と 12-36wt％Ni/MgO

触媒は触媒性能の劣化は３h見られなかった。 
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Table 1 Conversion, product composition, and the 
percentage of reacted H2O(a) over all Ni loaded 
catalysts (873 K, 1173 K), and 12 wt% Co/MgO 

(a) Reaction conditions; Steam/Carbon=0.6, T=1173 K, 
SV=3000 h-1, τ=2 s, reaction time 2 hr 

(b) Catalysts pre-calcined at 1173 K 
(c) 12 wt% Co/MgO (873 K) catalyst 

Fig. 6  Catalytic performances of various Ni loading 
amounts of Ni/MgO catalysts pre-calcined at 873, and 1173 
K followed by reduction at 1173 K as a function of times-on 
stream under the flow of C10H8 (3.5 mol%), H2O (21 
mol%), N2 (20 mol%) and Ar (balance) with SV=3000 h-1 
at T=1173 K;  ○ 12 wt% Co/MgO (873 K), ▪ 12 wt% 
Ni/MgO (873 K), ▲ 12 wt% Ni/MgO (1073 K), ● 12 
wt% Ni/MgO (1173 K), □ 36 wt% Ni/MgO (873 K), ♦ 
36 wt% Ni/MgO (1173 K), ∆ 4 wt% Ni/MgO (873 K), ◊ 4 
wt% Ni/MgO (1173 K). 
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（結論） 

 Co/MgO 触媒と Ni/MgO 触媒のナフタレンの水蒸気改質反応の活性を調べた。12wt%Co/MgO

触媒が最も活性が高く、3 h、23%の転化率であった。 

 

５）バイオマス AAEM の揮発挙動 

（緒言） 

バイオマス中にはアルカリおよびアルカリ土類金属（以下 AAEM）が多く含まれており、ガス化反

応において生成ガス中に揮発することがわかっている。生成ガス中に AAEM が含まれていると、ガ

スタービンで燃焼させる際にタービンブレードを腐食させてしまう可能性が指摘されている。文献に

よれば、24ppb の低濃度でさえ悪影響を及ぼすと言われており[4]、生成ガスから AAEM を効率よく

分離・回収する必要がある。本研究ではこのAAEM（特にK、Na、Mg、Ca）の揮発挙動と分離・回収

方法に着目する。 

（目的） 

バイオマスガス化時に揮発した AAEM を、生成ガスから高効率に分離する技術の確立を目指し、

AAEM の揮発挙動に関して研究した。 

（実験装置及び方法） 

ステンレス製反応器を電気炉で予熱し、水蒸気を流し、あらかじめ石英製試料セルに入れてお

いたバイオマス試料（チリ産広葉樹）約２g を、反応器がガス化温度で安定した時点で上から挿入し

て急速に昇温させ、ガス化させる。このとき、ガス化部に直結させた回収部の温度をガス化部よりも

低温に保ち、AAEM の一部を凝縮させる（凝縮 AAEM）。凝縮せずに回収部を抜けた AAEM は、タ

ールと共に氷浴トラップで湿式洗浄し、凝縮させる。このとき AAEM は水相に溶解するもの（水溶性

AAEM）と水に溶けずタールとともに析出するもの（非水溶性タール中 AAEM）に分画できる。ター

ルの重量を測定した後、非水溶性タールを濃硝酸を用いて分解、蒸発乾固後、残渣を濃硝酸に

完全に溶解させる。これらをそれぞれ、ICP 及び原子吸光分析で分析、定量する。回収部における

タールの凝縮及び二次分解によるコーク析出を防ぐため、回収部温度は 400℃から 550℃の間で

変化させる。また、回収部充填剤に多孔質粒子を用いた場合、タールの分解によるコークが析出し

てしまったため、耐熱性やガスとの接触といった条件も加味した上で、回収部充填剤には石英ウー

ルを用いる。 

（結果） 

以下の点が明らかになった。 

･AAEM には、タールとともに揮発するものとそうでないものがある。ＡＡＥＭの沸点よりもはるかに低

い温度である 400℃でも、凝縮する量は 50％程度であり、このことからタールとともに揮発していな

いＡＡＥＭは、この温度で気相金属の他に、無機塩および金属微粒子などの形態で飛び出して

いると考えられる。 

･非水溶性タールとともに揮発する AAEM は、一定の非水溶性タール量に対して一定の割合で含

まれている。また、非水溶性タール中にＡＡＥＭが含まれていたことから、水溶性タールとともに揮

発し、水溶性タール中に含まれている AAEM も存在すると考えられる 

 

(２) 研究成果の今後期待される効果 

バイオマスガス化に関してはその反応機構は、実バイオマスを除いて、ほぼ把握することができ

た。今後は実バイオマスの反応速度データを詳細に集積していくことが必要である。 

また、バイオマスエネルギー利用においては、小規模分散型ガス化発電が最も有望であるが、

そのとき、タールと AAEM を簡便に処理する技術が必要となる。本研究では有望なタール分解触

媒を見いだした。 
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３．２ 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 

（産業技術総合研究所 幡野グループ） 

(1)研究実施内容及び成果 

（研究実施概要） 

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（部分酸化）させ、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。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あるいは反応の熱源と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。 

（実施内容・成果） 

実験には落下型反応装置、サイクロン式ガス化反応装置、再生型循環流動層ガス化装置を用

いた。以下に、各試験装置で得られた結果をまとめる。 

落下型反応装置：基礎的な反応特性の検討に使用した落下型反応装置の概要を Fig. 3.2.1 に

示す。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。タールは円筒フィルターおよびタールトラップにより捕集し、フィ

ルターの重量変化およびトラップ内に凝縮した有機質を THF によって洗浄・回収することで生成量

を見積もった。生成したガスはすべてガスバックに捕集し、生成ガス体積とガス組成から気相に放

出されたガスの収率を見積もった。分散板上に堆積した炭

化物は回収し、真空乾燥後、秤量・元素分析を行って、原

料中炭素の炭化物への分配量を見積もった。 

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. 3.2.2 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. 3.2.3 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。今後、熱分解条件と細孔容積や細孔径分布の変化の 
Fig. 3.2.1 落下型反応装置の概要 
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関係を系統的に調査していく必要がある。 

 

サイクロン式ガス化反応装置：サイクロンでは反応性が高くなることをガス化反応に利用するための

サイクロン式ガス化反応装置の概略図を Fig. 3.2.4 に示す。 

本ガス化装置は石英ガラス製のライザー（高さ1500mm、外径30mm）、ダウナー（高さ740mm、外径

60mm）、サイクロンからなる循環流動層タイプである。ライザーおよびダウナー部は電気炉で所定

の温度に加熱･保持し、それ以外の部分は断熱材を用いて放熱を抑制した。バイオマス試料はス

クリューフィーダーにより、所定流量に調節した流動化ガス(N2)と水蒸気に同伴させて、ライザー底

部に供給した。流動媒体には JIS6 号ケイ砂を用いた。流動媒体を循環しながら昇温し、水蒸気お

よびバイオマス試料の供給を開始した。ライザーおよびサイクロンを通過する間にバイオマスの熱

分解あるいは水蒸気ガス化が進行する。固体成分(流動媒体、チャー)とガス成分(流動化ガス、水

蒸気、生成ガス)はサイクロンにおいて分離され、固体成分はダウナーへ戻され、気体成分は系外

へと排出される。トラップにより微粉を取り除いた気体成分の一部はリービッヒ冷却管および円筒ろ

紙により、それぞれ水分とタールを 

除去し、マイクロガスクロマトグラフに導入し、化学組成を定量した。ライザー部には縦方向にサン

プリングポートを設け、ここで採取したガス成分も分析した。 

所定の時間に到達したところで反応試料の供給を停止し、排ガス中に反応による生成ガスが含ま

れないことを確認した後、実験を終了した。本実験ではバイオマス試料としてカシを粉砕したもの

（0.25～0.50mm）を用いた。カシの性状を

Table 3.2.1 (C, H, N, ash は重量割合) 

に示す。 

Fig. 3.2.5 に本実験における生成ガスへ

の炭素転換率の経時変化を示す。図より、

いずれの場合にも実験開始と同時に急

激にガス化反応が進行し、約 15 分程度

でガスへの転換率が定常状態に到達し

ていることがわかる。循環流動層を用いた

連続実験の場合、未反応試料や生成し

たチャーが装置内に増加するが、実験開

始後早い段階(15 分)で定常状態に到達

していることから、反応性の高い揮発成

分は素早くガスに変換され、残存した循

環チャーのガス化反応の寄与は小さいも 

高さ：1500mm
外径： 30mm

高さ：740mm
外径： 60mm

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

Akamatsu 773 873 973 1073

66.3wt%

C[g-Char]
C[g-BM]

59.9 56.6 46.9

73.4wt% 79.5 82.3 84.7

C[g]
Char[g]

Yi
el

d 
[w

t%
(=

g/
g-

B
M

)] C

O2

H2

Fig. 3.2.2 熱分解温度と炭化物組成の関係 
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Fig. 3.2.4 サイクロン式ガス化反応装置の概要 
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Table 3.2.1 燃料性状（カシのソーダスト） 

 

 

 

 

 

 

のと推測される。Fig. 3.2.6 に反応温度 1073K、水蒸気分圧 0.5 における生成ガス組成の経時変化

を示す。本条件での生成ガスの主成分が CO であり、全生成ガス量の 46.9%であった。また、H2 は

28.1%で、CO と H2 で全体の 75%を占めた。定常状態での可燃性ガスの持つ平均熱量は

15.2kJ/g-BM であり、バイオマス(カシ)の持つ低位発熱量の 1.16 倍に相当する化学エネルギーを

生産していることになる。反応温度 1073K、水蒸

気分圧 0.3 の実験および反応温度 973K、水蒸

気分圧 0.5 の実験の場合、ガス生成量は減少し

たが、生成ガス組成は本図と同様な傾向が見ら

れ、CO と H2 が全生成ガス量の約 75％を占めた。

Fig. 3.2.7 に水蒸気分圧 0.5 で、温度を変化させ

た場合の定常運転時における平均生成ガス組

成および燃料のガスへの炭素転換率を示す（帯

の上部に記した数字は炭素転換率）。本図から

1073K の方が炭素転換率は大きく、生成ガス量

が増加していることがわかる。いずれの場合も生

成ガスの主成分は CO であった。ただし、反応温

度が 973K から 1073K に増加すると CO の占める

割合が 52.4%から 46.9%に減少し、H2 の割合が

23.3%から 28.1%に増加した。これは高温になるこ

とでシフト反応が進行したためと考えられる。 
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Fig. 3.2.5 連続ガス化実験時の炭素転

換率変化 

Fig. 3.2.6 連続ガス化時のガス組成変化（反

応温度 1073K、水蒸気分圧 0.5） 

Fig. 3.2.7 連続ガス化実験時のガス組成お

よび炭素転換率に対するガス化温度の影響
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Fig. 3.2.8 に同じ温度条件下で供給水蒸気分圧を変えた場合の定常運転時の生成ガス組成およ

びガスへの炭素転換率を示す。分圧が 0.3 および 0.5 の場合、炭素転換率に大きな違いは見られ

ず 60%前後であったが、0.8 の場合は大幅に向上して 80%を超える値が得られた。またガス組成は

水蒸気分圧が高くなるに連れて H2 が増加する傾向が見られた。これは水蒸気分圧が高くなること

でシフト反応が進行したためと考えられる。サイクロン部は旋回流れによる強乱流場を有しており、

ガス化反応促進の可能性がある。Fig. 3.2.9 に反応温度 1073K の場合において、水蒸気分圧を変

化させた時の生成ガスへの炭素転換率のライザー縦方向の変化を示す。ライザー上部からサイク

ロン部までの距離は、ライザー上部からサイクロン部までの流路の体積をライザー面積で割った値

で示している。本図から分圧の違いに関係なくライザー部において 50%の炭素転換率が得られて

いることがわかる。サイクロン部においてはさらにガス化が急激に促進され、炭素転換率が約 15%

増加していることが確認できる。本実験ではサイクロンは一段であったが、多段のサイクロンネットワ

ークを組むことで更なる反応促進が期待できる。また低温度、低水蒸気分圧等の比較的反応の悪

い条件でもガス化率を向上させる可能性がある。 

 

再生型循環流動層ガス化装置：本実験装置の概

要をFig. 3.2.10 に示す。本体は全て石英ガラス製

で、高さ 2500mm・内径 23mm のライザー、サイクロ

ン、ループシール、燃焼再生炉、ダウンカマーで

構成されている。バイオマス試料はスクリューフィ

ーダーでライザー最下部に連続供給し、流動化

ガスによりライザー最下部へ搬送した。生成ガス

からサイクロンにより分離された、タールを吸着し

た粒子及び未反応のチャー粒子は、燃焼再生炉

へ送られ、燃焼再生される。実験試料としては杉

の心材チップを用い、これを 2mm 以下に粉砕し、

110℃で十分に乾燥させたものを用いた。分析値

を Table 3.2.2 に示す。また、流動媒体としては、

活性アルミナ粒子、ゼオライト粒子を用いた。ガス

組成は生成ガスを直接小型ガスクロマトグラフに

導入し 5 分ごとに分析した。タールについては、

SPA カラム法によりその濃度を測定した。 

 

Riser

Downcommer

Cyclone
Loop seal

Flue gas (Exhaust)

Aeration

Syn-gas

Air

N2 (Main)

Regenerator
(combustor)

Fig. 3.2.10 再生型循環流動層式ガス化装置 
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Fig. 3.2.8 連続ガス化実験時のガス組成および

炭素転換率に対するスチーム分圧の影響 

Fig. 3.2.9 CFB 連続ガス化実験におけるライザー 

およびサイクロン内の炭素転換率の変化 



 - 333 -

本実験装置の連続運転における装置および生

成ガスの安定性を確認するため、873K において 2

時間の連続運転を行った。そこで得られた生成ガ

ス中の主要成分の生成量を Fig. 3.2.11 に示す。

横軸はバイオマス供給開始からの時間を示してい

る。これより、各成分ともバイオマス供給開始から

10 分程度の間は徐々に上昇し、それ以降はほぼ

安定したガス生成となっていることが確認できる。

また、生成ガスに加え燃焼再生炉からの排ガス中

の CO2、CO を測定することで炭素に関する物質

収支をとったところ、捕捉した炭素は供給したバイ

オマス中の炭素の 100％に近い値を示した。この

ことから本実験装置による運転が安定で定常状態

を達成できること、および燃焼再生炉でタールを

捕獲した媒体粒子はほぼ完全に再生が行なわれ

ていることを確認した。Fig. 3.2.12 に冷ガス効率と

総ガス生成量の温度による変化を示したが、温度

の上昇とともに冷ガス効率、総ガス生成量ともに上

昇することを確認した。 

SPA カラム法によるタール生成量は、アルミナ粒子を用いた場合排気ガスベースで 0.4g/m3、生

成ガスベースでは、8～12g/m3 であった。しかしながら、アルミナ粒子を使用しないガス化条件では

200~300 g/m3（生成ガスベース）の濃度のタールが発生するが、これと比較するとタールは大幅に

減少していることが確認できた。このことから、循環流動層という希薄な場においても、これまで報

告された固定層と同様に、さらにライザー内における短い滞留時間（2～3 秒程度）であっても多孔

質粒子によるタールの捕獲は十分に行われていることを確認した。流動媒体を活性アルミナからゼ

オライトへ変え、他の条件は同一にして熱分解ガス化実験を行った。冷ガス効率、炭素転換率、生

成ガス発熱量を Table .3.2.3 に示す。ゼオライトを用いた場合も活性アルミナのときと同様にガス化

温度の上昇にともない冷ガス効率は上昇した。また、炭素転換率についてもどちらの粒子を用いた

場合もガス化温度の上昇に伴って増加した。冷ガス効率、炭素転換率についてはガス化温度に対

して同一の傾向が見られただけでなく、ほぼ等しい値を示すことが確認できた。しかし、発熱量につ 

Table 3.2.2 使用した杉の分析値 
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Fig.3.2.11 生成ガス収率の変化  

   873K，熱分解条件  
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いては、活性アルミナにおいてはガス化温度が上昇してもさほど変化が見られなかったのに対して、

ゼオライトの場合は増加した。この理由として生成ガスの組成が変化したことが挙げられる。Fig. 

3.2.13 に熱分解実験における各粒子、温度条件による生成ガス量を示した。各ガス化温度により

比較すると、活性アルミナの結果に比べゼオライトでは総ガス生成量が減少し、組成は H2、CO2 が

減少し、CO が大きく増加している。総ガス生成量に対する可燃性ガスの割合が増えており、その

結果、単位体積あたりの発熱量が上昇したことが分かる。 

 

 

 

             Table 3.2.3 冷ガス効率，炭素転換率，生成ガスカロリー 

 

 

 

 

 

 

 

 

          Fig. 3.2.13 活性アルミナとゼオライトによる生成ガス収率の相異 

 

媒体粒子をゼオライトに変更した場合も配管へのタールの付着はわずかに確認された程度であり、

炭素の物質収支についても生成ガスと燃焼排ガスとの合計で 100％に近い値を示したことからター

ルの捕獲および燃焼再生が十分に行われていることを確認した。この結果、タールの捕獲に関し

ては活性アルミナとゼオライトでほぼ同等の能力であることが確認できた。ゼオライトはアルミナに

比べ安価であり、タール捕集効果、ガス化特性もアルミナと同等であることから、ゼオライトが優れ

ていると評価できる。 

 

本タスクではバイオマスから高効率にガスとチャーを回収することを目的として熱分解、水性ガス

化反応試験を落下型反応器、今回新たに開発したサイクロン式反応器で実施した。バイオマス種

類などに依存するが熱分解のみでも炭化物の比表面積を制御出来ることがわかった。これまで、

サイクロン部分では脱硝率が上がることが経験的に知られていたが、ガス化反応においても反応が

加速されることが見出されたことは新たな高効率反応システムへの応用が期待出来る成果である。 

反応性の高いバイオマスといえども、本タスクで使用した小型反応器のように滞留時間が短い場

合は低温では十分な反応率が得られない。より高効率ガス化を進めるためにはガス化を低温側に

シフトし、他プロセスの排熱有効利用などを促進する必要がある。ただし、低温ガス化ではタール
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が大量に発生し運転トラブルを引き起こす。その対策のために多孔質粒子を用いたタール捕集と

多孔質粒子再生を再生装置付きの循環流動層ガス化装置を用いて低温ガス化試験を行った。固

定層などを使って高いタール捕集効果を示している研究はあるが、気泡流動層となると捕集効率

が低くなっていた。しかし、本タスクで行った循環流動層ガス化試験では非常に高いタール捕集効

果を示し、また、1 秒程度の短時間ガス化ではあるが水素収率の増加など多孔質粒子による効果

が示された。600-700℃という低温でのガス化が行えることは、時間的・空間的に排熱が発生される

ことが多い、各種プロセスからの排熱を有効に利用出来ることを示唆しており、コプロダクションのコ

ンセプトを適用出来る重要な要素技術といえる。 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

種々の排熱利用というコンセプトを実現可能なガス化温度 600℃が達成出来る見込みが得られ

た。そのため、低温ガス化を中核としたガス化プロセスのシステム構成を具体的に検討出来るよう

になった。これらが促進されることにより、本戦略基礎研究の当初からのコンセプトである、排熱や

生成したガス、炭化物を異種産業で有効に利用する全く新しい産業の成立に寄与出来ると考えら

れる。 
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３．３ 物質生産におけるエネルギーコプロダクション（東京工業大学 秋鹿グループ） 

 

(1)研究実施内容及び成果 

１）耐熱性アルミナ炭素ナノコンポジット及びそれを原料とする高表面積耐熱性アルミナ

の製造 

（緒言） 

 多くの触媒プロセスで問題となるのは高温下（８００℃以上）でのアルミナのシンタリ

ングである。いかに表面積の大きなガンマ型アルミナであっても、昇温の途中、アルファ

型に転換する時に表面が潰れ、表面積は通常 3 m2ｇ-1程度に低下する。もし熱安定な高表面

積のアルミナが調製できれば、実用面での波及効果は大きい。酸化物のシンタリングは粒

子同士の接触により起こる。酸化物（アルミナ）ナノ粒子が熱的に安定な媒体に包接され

ていればこれを防ぐことができ、元の形態（粒子径や形）を保護できるであろう。これが

本研究の動機である。炭素は非常に高い温度まで安定であり、調製時に残っている有機物

質を不活性気体中で加熱し、1050-1350℃で炭化することによりアルミナ前躯体を炭素でお

おい、アルミナをガンマ型のままの微結晶に留めることができるであろう。 

（実験） 

・含炭素高比表面積ガンマ型アルミナ製造方法 

高比表面積の含炭素アルミナは以下の複数のプロセスを経て製造された。（A）逆ミセル（油

中水滴）相の調製、（B）アルミニウムアルコキシドを油相から水ナノエマルジョンに移し

加水分解させる、（C）更に水熱合成条件下で加水分解を進める、（D）油相除去、（E）不活

性気体中での低温（250℃）加熱、（F）同条件での高温（600-1340℃）加熱、（G）得られる

含炭素アルミナを空気又は水蒸気焼成し炭素制御する。(A)から(F)までは含炭素アルミナ

の製法であり、(G)を加えることにより含炭素量を制御することができる。 

(A)～(F)の操作の１例は以下の通りである。(A)油相としてのイソオクタン（2,2,4-トリ

メチルペンタン）140ml に界面活性剤としてポリエチレングリコール 200 (PEG200) 20ml と

安定剤として n-プロパノール 270ml を添加し、混合物が均一になるまで数分間攪拌した。

得られた油相―界面活性剤―アルコールの混合物に、脱イオン水(50ml)を滴下すると、ナ

ノサイズの水滴が油相中に形成された。こうして得たエマルジョンは透明であり、水滴の

寸法は 3から 10nm 程度であると推察された。 

(B)キレート剤 3-オキソブタン酸エチル (Etyl acetoacetate，EAA)（20ml）にアルミニ

ウムプロポキシド（1.836g）を攪拌しながら加え 70℃に上げて約 2 時間保った後にイソオ

クタン 20ml を添加して更に 1時間攪拌し、完全に溶解させた溶液を準備した。これを濾紙

で濾過しながら上記エマルジョンに加えた。その後、室温で 17 時間保った。この間沈殿物

等は生じなかった。この間アルミニウムイソプロポキシドがナノサイズの水滴中に移り、

加水分解を続ける。 

(C)容器をオートクレーブに入れて 150℃（15atm）20 時間処理して水相中で加水分解し、

形成された水酸化物（結晶）を熟成させた。容器底に白色粉末（ベーマイト）が得られた。 

(D)得られたエマルジョンを 80℃でロータリーエバポレータにより溶媒（イソオクタン、プ

ロパノール）を除去して、ナノサイズの水酸化物粒子をエマルジョンから分離した。分離した

ナノサイズの水酸化物粒子は不揮発性の水、EAA，PEG-200を含む高粘度液体中に存在する。 
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(E)得られた試料をアルゴン気中 250℃で 12 時間焼成した。 

(F)次に 600℃で 1 時間、または 1050℃で 24 時間、または 1340℃で 0.5 時間アルゴン中

にて焼成した。 

・含炭素アルミナのキャラクタリゼーション法 

XRD 測定(Rigaku Geigerflex RAD-1VB)、窒素による BET 測定 (BEL SORB 28SA) を行った。

形態変化を調べるため TG-DTA(Seiko Instruments 3200 U)、 さらに、炭素含量を調べるた

め昇温 TPO 測定を TCD 付の Chembet 3000-Quantachrome Instruments apparatus を用い、

3% O2 in He (流量 70 ml min-1)、 昇温速度 10 ℃ min-1 にて行った。代表的な資料は

TEM( Philips CM 20)測定を行った。  

（結果と考察） 

・含炭素アルミナ生成物のキャラクタリゼーション 

得られた試料をアルゴン気中 250℃で 12 時間焼成した後（プロセスＥ）のもの、さらに

600℃で 1時間、または 1050℃で 24 時間、または 1340℃で 0.5 時間、アルゴン中で焼成を

行った（プロセス F）ものの XRD，BET 測定を行い、整理し、Table 1 に示す。 

 

Table 1 Characterization data of the carbon-alumina composite materials after calcination  
in Ar at different temperatures. 

Ar   SBET Pore-size Pore-vol dXRD SXRD Main 
Treatment m2g-1 nm cm3g-1 nm m2g-1 Phase 

250℃, 12h    0.1 --- --- 6 270 Boemite 

600℃, 1h     90 <1 0.29 4 405 γ(+B) 
1050℃, 24h   35 <1 0.12 4 405 γ 
1340℃, 0.5h  20 <1 0.08 5 324 γ 

 
 

Table 1 には XRD から得られる結晶子径、主相、および BET から得られる比表面積（SBET）、

細孔径、空げき率を示す。更に結晶子径から計算される粒子の比表面積（SXRD）も示した。 

250℃焼成後はベーマイト AlO(OH) でありその結晶子は 6nm と小さく、比表面積（SXRD）

は 270 m2g-1と計算される。実際の比表面積（SBET）が 0.1 m2g-1 と小さいのは未分解炭化水

素に包み込まれているためである。 

600℃焼成後ベーマイトを一部残し、主相はガンマアルミナとなる。1050℃、 1 時間焼成

でもほぼ同じである。この時の結晶子径 4nm は 405 m2g-1の表面積（SXRD）に相当するが、実

際（SBET）は 90 m2g-1であり、分解した炭素に覆われていると考えられる。1050℃で 24 時間

焼成後ベーマイトは消失しガンマ相のみとなり、結晶子径は変わらない。実際の比表面積

（SBET）が 35 m2g-1 に低下したのは炭素が細孔を更に覆ったためと考えられる。1340℃、 1

時間焼成で粒子径が若干増大するが、ガンマ相のままでありアルファ型アルミナは観測さ

れなかった。この温度でガンマ相が保たれている知見は初めてである。 

・空気処理による含炭素量制御アルミナ生成物のキャラクタリゼーション 

不活性気流下 1050℃処理（最終プロセスＦ）をして炭素マトリックス中にガンマ型で存
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在するアルミナ試料を空気中 800℃5時間、または 900℃5時間、または 1050℃24 時間、ま

たは 1340℃10 分焼成（プロセスＧ）した試料の XRD チャート(800℃を除く)を Fig.１に、

その結果を整理したものに BET 測定の結果を加えたものを Table 2 に示す。 

 

Table 2 Characterization of the alumina naparticles obtained after the removal of carbon matrix  
at different temperatures.  

Air SBET Pore-size Pore-vol dXRD SXRD Main 
Treatment m2g-1 nm cm3g-1 nm m2g-1 Phase 

800℃, 5h 320 3.1 0.75 5 324 γ 
900℃, 5h 142 8.1 0.57 6 270 γ 
1050℃, 24h 75 6.8 0.39 ---- ---- γ,α 
1340℃, 10min 14 <1 ---- 30 50 α 

 
 

 600～800℃焼成したものはほぼ 1050℃

不活性気体焼成のものと同じアルミナの 

  600～800℃焼成したものはほぼ 1050℃不活性気体焼成のものと同じアルミナの形状を示

している。即ちガンマ型、結晶子径 5nm（理論比表面積（SXRD）324 m2g-1）である。異なる

のは実際の比表面積（SBET）300±20 m2g-1が理論値（SXRD）とほぼ一致する点である。これは

包み込んでいた炭素が全て分解したためである。この試料は 900℃（5時間）焼成してもほ

とんど変わらずガンマ型であり、わずかに結晶子が増大し、6nm（理論値（SXRD）270 m2g-1）

となり、実際の比表面積（SBET）は 142 m2g-1となった。TEM 測定によるとクラスター化した

3～9nm の結晶が分布していること、空げき率 Vp が小さくなった（Table 2）ことなどで理

論値より小さい比表面積を与えていると考えられる。 

Fig.1 Effect of the recovery temperature on the phase 
composition of the alumina nanoparticles derived from 
composite material. A, g-Al2O3 obtained by calcination at 
900 °C for 5 h in air; B, alumina recovered by calcination at 
1050 °C for 24 h in air; C, a- Al2O3 resulted after calcination 
at 1340 °C for 10 min in air. ○,g-Al2O3; ◇, q- Al2O3; □, d- 
Al2O3; ▲,a- Al2O3. 

Fig. 2. DTA profiles associated with carbon matrix 

removal as CO2 (A) and with the γ→θ→α-Al2O3 
transitions (B). TG-DTA experiment was carried out 

in air stream.  
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前述した通り、ガンマアルミナ表面の OH 同士が接し、脱水してシンタリングにより粒子

径が増大する可能性があるが、125 m2g-1 以上の高比表面積のガンマ型である限り表面エネ

ルギーの観点からその進行は遅い。しかし 1050℃24 時間空気焼成によるとガンマ型は部分

的にアルファ型に転じ、比表面積も 75 m2g-1 となる。更に 1340℃焼成では全てがアルファ

型となり比表面積も 14 m2g-1に低下する。 

この結果から明らかなように 1050℃不活性気体中で安定化された炭素中ガンマ型アルミ

ナは 800℃までの空気焼成処理によって炭素を完全に除くことができ、アルミナの形態をそ

のままに保つことに成功した。800℃で安定な高比表面積（300 m2g-1）ガンマアルミナの新

しい製法として提案するものである。 

アルゴン下 1050℃ 24h 焼成試料（プロセス F）を空気中、一定速度で昇温したことによ

る重量変化（TG）、及び熱変化（DTA）を調べ、プロセス G における変化を調べた。その結

果を Fig.２に示す。Ａは重量変化の微分曲線であり、炭素の分解が 500℃で始まり 750℃で

終了することを示している。又この時の重量分析から出発試料（1050℃ Ar 処理）は炭素

55 重量%、アルミナ 45 重量%を含むことが分かった。 

Ｂは熱分析結果であり、1053℃でガンマからシータ相へ、1224℃でシータからアルファ相

へ変化したことを示している。XRD の結果とよく対応している。 

・水蒸気処理による含炭素量制御アルミナ生成物のキャラクタリゼーション 

アルゴン下 1050℃ 24h 焼成した試料（プロセス A～F）を水蒸気（23 Torr）を含むアル

ゴン気流下 900℃ 10 h 処理した結果（プロセス G）を示す。 

比表面積は 90 から 284 m2g-1へ、空げき率は 0.29 から 0.47 cm3g-1へ増加した。おそらく

アルミナを包接している炭素は水との反応により COと水素に分解され空げき率と比表面積

が増加したと考えられる。比表面積の値が 800℃空気処理のもの（表 2）とほとんど変わら

ないことからもうなづける。この試料の示差熱分析、XRD 測定のデータがないため推定でし

かないが、水蒸気処理によってもガンマアルミナの相、結晶子径は変わらず、炭素を除去

できることを見出した。 

・ガンマ型が安定である理由、形態変化機構 

（F）に於いて、高温（600-1340℃）、不活性気体下で加熱することにより界面活性剤を炭

化させ、ベーマイトがガンマ型アルミナに変わった。この操作中である限り、1340℃の高

温にあってもアルミナはガンマ型で留まり、アルファ型に転ずることは無い。これは炭素

中に保たれているためと考えられる。一般にアルミナは高温でバルクの相としてはガンマ

型よりアルファ型が安定であるが、表面エネルギー的にはアルファ型 2.64 Jm-2、ガンマ型

1.64 Jm-2 とガンマ型のほうが安定である。従ってアルミナが高温でも高表面積（例えば

125m2g-1 以上）に保つことができればガンマ型が安定に存在できる．900℃で 150 m2g-1のガ

ンマ型であれば安定であるが、50 m2g-1以下ではアルファ型へ転じてしまうであろう。 

これらの形態変化機構を図３に示す。 
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Fig. 3. Synthetic model describing the composite material and carbon-free 

nanoalumina particles. 
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２）高圧メタンリフォーミング反応用 Co/SrTiO3触媒の検討 

（緒言）メタンの CO2 リフォーミング反応（CH4 + CO2 → 2CO + 2H2）に関する研究の多く

は常圧下で行われているが、GTL プロセスにおける合成ガス製造の視点から工業的には 2.0 

MPa 以上で行われる必要がある。これは天然ガス田から CH4や CO2が高圧で得られること、

リフォーミング反応の生成物である合成ガスからの液体燃料合成も高圧下で行われること、

高圧系装置がコンパクトになることなどによる。この反応用の触媒開発上の問題点は触媒

上に起こる炭素析出である。炭素析出反応はメタン分解反応（CH4 → C + 2H2）および CO

の不均化反応（2CO → C + CO2）により起こると考え

られている。高圧下では常圧下に比べ炭素析出反応

がより起こることが知られており、触媒安定性は高

圧下の反応において議論すべきである。 

当研究室では、2.0 MPa 下のメタン CO2リフォーミン

グ反応において Co/SrTiO3 触媒を用いて検討を行な

ってきた。この触媒は比較的低転化率の条件では炭

素析出が少ないが、平衡転化率に近い高転化率の条

件では炭素析出が増大していた。1)今回の報告では、

Co/SrTiO3 触媒の炭素析出の機構をより詳細に調べ、

炭素析出のない触媒開発を検討した。 

（実験）Co/SrTiO3 触媒は Co(NO3)2 •6H2O, 

SrCO3，Ti(O-i-C3H7)4 と過剰量のエチレング

リコール・クエン酸を混合し錯体重合法によ

り調製した。固定床高圧流通系装置を用い、

0.5 g の触媒を H2前処理（常圧，1173 K，1 h）

後、He 中で反応温度（1023 K）まで降温し

2.0 MPa まで昇圧、反応ガス（CH4/CO2 = 1）

に切り替えて反応を行なった。分析には

GC-TCD を用いた。炭素析出量は Temperature-programmed 

oxidation（TPO）により測定した。反応後の触媒の状態を、SEM

を用いて観察した。 

（結果および考察）触媒層を石英ウールで 4 層に分けて活性測

定を行った。Fig. 1 に 1wt％ Co/SrTiO3触媒の CH4転化率の経時

変化を、Fig. 2 に反応管のモデル図を示す。活性挙動は反応初

期に活性が増加し、反応 10 時間で最高活性を示した後、比較的

安定した活性を示した。Table 1 に反応終了後各層の炭素析出量

を示す。触媒層の前段(1/4)にはほとんど炭素析出していない

(0.15 wt%)が、触媒層の後段に行くほど、炭素析出量が増加し

ていた。炭素析出の主な原因が反応生成物である CO 由来（CO の不均化反応: ２CO → C + 

CO2）であると推察した。Fig. 3 に析出した炭素の SEM 像を示す。析出炭素は whisker carbon

を形成していることが分かった。今後は CO 不均化を抑制する改良が必要である。 

Fig. 1. Time on stream of CH4 conversion over  1wt% 
Co/SrTiO3 catalyst. Reaction condition: 2.0 MPa, 1023K, 
GHSV = 6,000 h-1. 

Table 1 Coke amounts of catalyst 
with different catalyst position. 

1wt% 

Co/SrTiO3 

Coke amount 

(wt%) 

3/4 - 4/4  

(Outlet) 

29.2% 

2/4 - 3/4 24.5% 

1/4 - 2/4 17.0% 

0/4 - 1/4  

(Inlet) 

0.15% 

 

Fig. 3. SEM image of deposit carbon 
on 1wt% Co/SrTiO3 catalyst 

Product gas 
CO, H2, H2O 

Reactant gas 
CH4, CO2 

Fig 2. Flow system of the 

reactor. 
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３）バイオマス利用を目指した含酸素化合物 (モデル化合物：酢酸)のスチームリフォーミ

ング反応 

「要旨」 

バイオマスから液状転換されたバイオオイルを原料としたスチームリフォーミング反応

による水素製造を試みた。バイオオイル中の含酸素化合物として最も多く含まれる化合物

の 1 つである酢酸をモデル化合物とし Pt/ZrO2 触媒を用いて反応メカニズムの検討を行っ

た。Bifunctional mechanism すなわち金属上で酢酸、担体上でスチームの活性化が起こり、

金属と担体の界面で反応が進行することを提案した。活性低下の原因は単体上で進むオリ

ゴマーの生成であると考察した。高安定性を示す触媒開発には、担体が高いスチーム活性

化能を有する一方、活性低下の原因となるオリゴマー生成を抑制することも重要と考察し

た 

「緒言」 

 燃料電池技術の進展に伴い、水素をクリーン燃料として用いることにが注目されている。

水素を再生可能な資源から作ることは持続性可能な社会の構築上重要である。再生可能な

水素源としてバイオマスは現実的である。確立した技術である（短接触時間）熱分解によ

りバイオマスを高効率で液状バイオオイルに転換することができる(J. Piskorz, D.S. 

Scott, D. Radlein, in: E.J. Soltes, T.A. Milne (Eds.), Pyrolysis Oils from Biomass, 

American Chemical Society, Washington, DC, 1988, pp. 167-178.)。この技術によりバ

イオマスの取り扱いや輸送が容易となる。この研究は様々な脂肪族・芳香族含酸素化合物

を含む(T. Milne, F. Agblevor, M. Davis, S. Deutch, D. Jhnson, in: A.V. Bridgwater, 

D.G.B. Boocock (Eds.), Developments in Thermochemical Biomass Conversion, Blackie, 

London, 1997, pp. 409-424) バイオオイルからの水素製造を目的としている。バイオオイ

ルからの水素生成はスチームリフォーミング（式 1）と水性ガスシフト反応（式 2）の組み

合わせで最大収率が得られる。 

 

CnHmOk + (2n - k)H2O  →  nCO2 + (2n + 0.5m - k)H2 （1） 

CO + H2O  →  CO2 + H2           （2） 

 

 現在、この方法は触媒上に生成するコーク・オリゴマー種の活性点阻害による触媒の活

性低下が問題とされている。本方法の反応及び活性低下メカニズムを明らかにすることは

触媒開発を行う上で非常に重要である。バイオオイルは様々な含酸素化合物の混合物であ

るため、モデル化合物を用いた反応がメカニズムを知る上で必要となる。酢酸はバイオオ

イルに最も多く含まれる化合物の 1つであるため、これをモデル化合物とした。Pt/ZrO2 触

媒は、メタンの CO2 リフォーミング反応に優れた触媒活性と安定性を示すことが知られて

おり(J.H. Bitter, K. Seshan, J.A. Lercher, J. Catal, 176, 93(1998))、 スチームリ

フォーミング反応でも同様のメカニズムを持つと考えられている。当研究グループではこ

の触媒を用いて酢酸のスチームリフォーミング反応を検討している(K. Takanabe, K. Aika, 

K. Seshan, L. Lefferts, J. Catal., 227, 101 (2004).)。本発表ではそれに基づき、更

に反応メカニズムの詳細な議論と、そのメカニズムから理解した安定な触媒の開発に向け

ての提言を行う。 

「実験」 

触媒調製 

 Pt/ZrO2 触媒は H2PtCl6.6H2O 前駆体水溶液（0.01 g Pt/ml）とあらかじめ 1125 K で焼成

した ZrO2（第一希元素化学工業，RC100）を用い含浸法により調製した。触媒は 323 K でロ

ータリーエバポレータを用いて乾燥したのち 395 K で一晩、最終的に 925, 975 または 1025 

K で 15 h 焼成した。粒径は 300-600 mm に揃えた。 

触媒のキャラクタリゼーション 

H2 化学吸着量測定はおよそ 1 g の Pt/ZrO2 触媒を用いて真空下閉鎖系装置で行った。触

媒を 925 K で 1 h 装置内で還元し、その温度で排気（10-6 mbar）した後、室温（293 K）
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に下げ吸着等温線を測定し、金属の分散度を算出した。赤外スペクトル測定は真空下、MCT

検出器を搭載した透過型スペクトル装置（Bruker, Vector 22）を用いて行った。触媒は 925 

K で ex situ 還元し、ペレットに成型した後、in situ で再度 725 K においてスチーム／カ

ーボン比 5のガスを 0.1 mbar 導入しスペクトルを測定した。更なる実験手順については結

果と考察の項に述べる。 

スチームリフォーミング反応 

活性測定は 50-200 mg の触媒を充填した固定床流通式装置を用いて行った。酢酸はマイク

ロフィーダ（KD Scientific）とシリンジを用いて導入した。酢酸の分圧は 2.53 kPa、全ガ

ス流速は 4.0×104-1.6×106 h-1 とした。触媒の還元は反応温度より 50 K 高い温度で 1 h

行い、その後 Ar 気流下反応温度（725 K または 875 K）に下げ、反応ガスに切り替えた。

パルス反応では 20 mg の触媒を還元し、水／カーボン比 5 に調製した酢酸（や含酸素化合

物、後述）水溶液を 0.61 ml ずつ Ar の気流中（37.5 ml min-1）に導入した。生成ガスの

検出には Carbosieve カラムと熱伝導検出器、Haysep Q カラムと水素炎イオン検出器を有す

るガスクロマトグラフ（Varian3400）を用いて行った。水素の収率は以下の式 3 の反応を

基準に計算した。 

 

CH3COOH + 2H2O  →  2CO2 + 4H2  （3） 

 

石英チップを用いたブランク活性試験により、無触媒における反応は極微量であり無視で

きることが分かった。 

「 結 果 と 考 察」 

リフォーミング反応 

Fig. 1 に示されるとおり 0.5wt%Pt/ZrO2 触媒は酢酸のスチームリフォーミング反応に高い

活性を示した。用いた触媒の Pt 分散度は 0.84 であり、反応温度は 875K で行った。観測さ

れた生成物は H2，CO2，CO であった。水素の収率（87.0%）は熱力学的平衡値（91.3%）に

近い値であった。しかし一定時間が経過すると触媒は急激に失活した。活性低下と同時に

少量のアセトンが観測された。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1. Steam reforming of acetic acid over 0.5wt%Pt/ZrO2. (875 K, H2O/C = 5, GHSV 

= 40000 h-1) 



 - 344 -

 

続いて 725 K における 0.5wt%Pt/ZrO2触媒と ZrO2触媒によるパルス反応結果を Table 1 に示

す。Pt/ZrO2触媒を用いるとリフォーミング反応の生成物（すなわち H2，CO，CO2）が得られ

た。一方 ZrO2上ではアセトンと CO2が主生成物として得られ、水素はほとんど生成しなかっ

た。この場合以下の反応（式 4）が主と考えられる 

 

2CH3COOH  →  CH3COCH3 + CO2 + H2O  （4） 

 

 

Table 1 Steam reforming of acetic acid (725 K, H2O/C= 5, 0.61 ml-acetic acid/H2O pulse) 

Yield(%)     Selectivity (mol%) Catalyst 
Conv.(%) 

Acetic acid H2 COx CH4 Acetone 

Pt/ZrO2 98.2 60  89.9 9.8 0.4 

ZrO2 97.1 0.9 46.1 12.8 37.8  

 

 

また Pt black を用いると反応は直ちに失活する。担体 ZrO2 は触媒の長寿命化にも必要で

あることが分かった。本反応には Pt と ZrO2 の双方が必要であることが示唆された。担体

ZrO2 上でアセトンが生成されることが分かったが、Fig. 2 には酢酸とアセトンを用いたリ

フォーミング反応の経時変化を転化率と水素収率について示す。反応温度は 875 K である。

比較のためカーボンと全ガスの流量、および H2O/C 比を同じ値に合わせた。アセトンのリ

フォーミング（理論）式は以下のとおりである。 

 

CH3COCH3 + 5H2O  →  3CO2 + 8H2  （5） 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 2. Comparison of conversion and H2 yield between steam reforming of acetic acid 

and acetone over 0.5wt%Pt/ZrO2 catalyst. (875 K, S/C = 5, GHSV = 40000 h-1) (◆,

◇) Conversion, (●,○) H2 yield, closed symbols for reforming of acetic acid, open 

symbols for reforming of acetone. 

 

Fig. 2 から明らかなように、触媒は酢酸のみでなくアセトンも改質することができるが、

アセトンを用いた反応では触媒はより早く活性低下することが分かった。ZrO2 上ではアル

ドール縮合反応（例：式 6）が進行することが確認され、これによりオリゴマー種が生成し、

触媒の活性が低下すると考察した。 
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2CH3COCH3  →  (CH3)2C(OH)CH2COCH3 (diacetone alcohol)  →  (CH3)2C=CHCOCH3 (mesityl 

oxide) + H2O （6） 

 

 

Table 2: Comparison of acetic acid conversion and H2 yield between fresh Pt/ZrO2 and 

mesityl oxide (MO)-treated Pt/ZrO2 

Catalyst(0.5wt%Pt/ZrO2) Acetic acid conversion(%) H2 yield (%) 

Fresh 98.2 60.0 

MO treated 82.4 29.1 

 

 

アセトンからの縮合化合物であるメシチルオキシド（MO）による処理を行った Pt/ZrO2

触媒を用い再度酢酸と反応させて、処理前の触媒と水素収率について比較した。MO 処理は

H2O/C = 5 で酢酸とカーボンの各パルスに含まれるモル数が同じになるように導入した。

Table 2 がその結果である。MO 処理により水素収率、すなわちリフォーミング活性が大幅

に減少することが確認された。 

In-situ 赤外スペクトル 

反応の詳細な機構を明らかにするために In situ 赤外スペクトルによる反応挙動の追跡

を行った（Fig. 3）。Fig. 3a に酢酸と水が共存する雰囲気下での Pt/ZrO2 のスペクトルを

示す。Pt-CO 結合が 2060 cm-1 に、バイデンテートアセテート及びカーボネート種のややブ

ロードなピークが 1300-1600 cm-1 付近に観測された。次に MO 処理・排気後酢酸と水のガ

スを導入したところ、触媒はリフォーミングに対する活性低下が進み CO 生成量が減少して

いる（Fig. 3b）が、CO ガスが気相に導入されると Pt-CO ピークが増加する（Fig. 3c）。こ

のことは全ての Pt サイトがリフォーミングに使用されていないことも示している。Pt と

ZrO2 双方が反応に必要なことから Pt粒子と担体の界面でリフォーミング反応が進行する

と考察した。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 3. In situ IR spectra over 0.5wt%Pt/ZrO2 at 725 K. (a) acetic acid/water, (b) 

acetic acid/water after mesityl oxide/water treatment, (c) CO (after (b) without 

evacuation). 
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Fig. 4. Initial rates of hydrogen formation vs. concentration of (I) accessible Pt 

atoms and (II) Pt only on the perimeter. 

 

 

「Bifunctional mechanism の提案」 

酢酸のリフォーミング反応が Bifunctional mechanism で進行すると考察した。これはメ

タンの反応で提案されているメカニズム 3)と同様に、金属上でのコーク種の生成と担体上

で活性化された H2O（や CO2）によるその除去、金属と担体の界面において反応が進行する

機構である。この機構を検討するため以下のような実験を行った。 

Pt/ZrO2 触媒において担持量、および焼成温度を変えることにより触媒上で吸着可能な金属

量を変化させ、それぞれの触媒で初期水素生成活性を測定した。初期水素生成速度に対し、

Fig. 4 上図では吸着可能な Pt 濃度を、同下図では金属粒子の界面にある Pt 濃度をプロッ

トした。界面の Pt は Pt 粒子を半球と仮定して水素吸着量から計算した。なお初期水素生

成活性は活性低下の寄与を除くため初期数分間の値をゼロに外挿することで求めた。吸着

可能な Pt 量全てに対して（Fig. 4 上図）の相関は悪いが、Fig. 4 下図に示されたように

金属担体界面に存在する Ptの量とリフォーミング活性に直線的な相関があることが見出さ

れた。このことから金属担体界面がリフォーミングの活性点であることを強く示唆すると

考察した。 

Fig. 5 に Pt/ZrO2 上における反応のモデル図を示す。Pt 上ではリフォーミング反応に必

要な C-C 結合の解離が行われ、一方水は担体上で活性化され、リフォーミング反応を維持
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するために Pt 上に残存しているコーク種（CHx）を除去しなければならない。この反応は

主に金属と担体の界面で進行する。メタンの CO2 リフォーミングに優れた活性・安定性を

示す Pt/ZrO2 がこの反応において急激に失活する原因は、ZrO2 上で進行するオリゴマー生

成反応が活性点である金属－担体界面にまで及び、そこを塞ぐことによると考えられる。

この反応性は酸化物表面の酸・塩基性に大きく依存する 5)ことから担体の適切な選択や修

飾が必要であろう。バイオオイルのリフォーミング反応に活性、寿命の両面で優れた触媒

は、担体が 1）スチームの活性化能に優れる、2）担体上で起こるオリゴマー生成を抑制す

る、2つの特性を有することが求められる。 

 

 

 

 
 

 

 

Fig. 5. Proposed mechanism for steam reforming of acetic acid over Pt/ZrO2 catalysts. 
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３．4 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（産総研中岩グループ） 

 

(1)研究実施内容及び成果 

 コプロダクションシステムの実現には、それを構成する（システムのコアとなる）要素技術の開発も

もちろん不可欠であるが、全体システムの設計、運営、最適化、評価といったプロセス工学、システ

ム工学の視点からの検討とそのための手法の開発、ツールとなるソフトウエアの開発等が非常に重

要となる。本研究では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、まずヒートポン

プ機能をもつ熱回収型の化学プロセスにおける熱回収と物質生産の効率の関係の解析を行った。

具体的には、典型的なエネルギー多消費プロセスである蒸留塔を 2 つの部分に分割し、それぞれ

の部分の操作圧に差をつけて再結合させ、熱を自己完結的に有効利用しつつ外部への熱供給を

可能とする内部熱交換型蒸留プロセスの、物質生産、エネルギー供給同時プロセスとしての評価

を化学コンビナート全体の省エネルギー性を視野に入れて検討し、その省エネルギー特性と操作

条件等の外部パラメータとの関係を明らかにした。また、熱利用に着目したコプロダクションシステ

ムの具体的な解析のターゲットとして、化学コンビナートシステムの省エネルギー化を目的とした、

物質生産、エネルギー供給同時プロセスの検討を開始した。 

 ベンゼン／トルエン を溶液分離と製品流の昇温を同時に行う内部熱交換型蒸留プロセスで蒸

留分離するとき、外部への熱供給を前提として、塔頂製品ベンゼン温度が 100℃～150℃の範囲に

なる運転条件下の省エネルギー性についてシミュレーションによる比較検討を行った。検討条件と

して、濃縮部･回収部間の温度差、圧縮機での蒸気流量、供給原料の熱的条件、製品の系外へ

持ち出す液エンタルピーの取り扱い、塔頂製品ベンゼン蒸気の持つ蒸発潜熱の取り扱い、等を考

慮した。これらの条件により、塔頂製品ベンゼン温度が 100℃～150℃のシミュレーションを行い、

塔頂製品ベンゼン温度が 106～150℃の間では、必要エネルギーはほぼ一定となることを明らかに

した。また、圧縮機の圧縮比及び蒸気流量が大きく変化する（体積流量 m3/h で比較すると 150℃

では 106℃の半分以下である）ことがわかった。塔頂製品蒸気の持つエネルギーを外部供給する

場合、外部供給エネルギーは、塔頂製品ベンゼン温度を高くすると漸減するが、供給熱の価値

（温度レベル、圧力）は高くなる。濃縮部 塔底の還流比の増大による必要な内部熱交換量の変化

（伝熱面積の設定に必要）や、濃縮部蒸気の体積流量（断面積の設定に必要）の変化も明らかに

した。これらにより、分離装置と熱供給装置という二つの機能を持つ内部熱交換型蒸留プロセスの

概念設計に必要な基礎的知見を得た。 

 環境面と経済性に配慮した内部熱交換型蒸留プロセスの重要な応用分野として、共沸系の蒸留

分離において有機溶媒（エントレーナ）を必要としないという特徴を持つ PSD（Pressure Sensitive 

Distillation）プロセスについて検討した。PSD は二本の蒸留塔から成る。一方は低圧（低温）で、他

方はより高圧（高温）で操作される。共沸点の圧力依存性が大きい系では操作圧の差によって共

沸点を超えることができ純成分の製品が二塔からそれぞれ得ることができる。しかしながら圧縮によ

り昇温される熱エネルギーを回収しておらず、操作が複雑なこともあり実用化には課題を残してい

る。そこで、共沸混合物の分離に内部熱交換型蒸留プロセスを適用する可能性を検討した。その

結果、蒸留塔の熱力学的特徴を解析する手法である T‐Q ダイアグラムにより、内部熱交換型蒸留

プロセスを用いたPSDを設計するための系統的方法を提案し、内部熱交換を利用したPSDは従来

法に比較して 30％以上の省エネルギーと有機溶媒の添加を不要とすることを明らかにした。 

 また、化成品生産反応プロセスとエネルギー生産プロセスとの統合可能性を評価する手法の開

発のために、複数の化学種が関与する複数の化学反応により構成される反応ネットワークシステム

の熱収支について、スタティック及びダイナミックな解析手法を用いた検討を開始した。 

 上記のような、ヒートポンプ機能をもつ熱回収型の化学プロセスのダイナミック特性とそれに基づ

くプロセス設計、操作に関する関係等の解析において、熱統合、内部熱交換により蒸留プロセスの

ダイナミック特性は大きく影響を受ける。言うまでもなく内部熱交換が行われた場合でも、プロセス

の安定性（開ループ安定性）は通常塔の場合と同じく維持される必要がある。濃縮部と回収部の圧

力差と原料流の熱的条件（ｑ値）の変化に対する製品組成の変化等を検討し、実プロセスとして必

要な操作の安定性や外乱に対する適応性を解析した。具体的には、蒸留への内部熱交換の適用

について、ベンゼン／トルエン系の等モル混合物の分離を対象として、モル蒸発潜熱、相対揮発
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度、各段における伝熱量（総括伝熱係数と伝熱面積の積）は一定の場合の動特性モデルを構築し

た。熱統合、内部熱交換により蒸留プロセスのダイナミック特性は大きく影響を受ける。濃縮部と回

収部の圧力差と原料流の熱的条件（ｑ値）をそれぞれ１％ステップ状に変化させた場合の塔頂組成、

塔底組成の応答を検討し、ｑ値による変化は相対的に圧力差による変化よりも大きくなることを見い

だした。また、応答の時定数は圧力差によるものがｑ値のそれよりも小さい。圧力差については、差

が小さくなるほど応答は遅くなる傾向がある。ｑ値の変動の影響は圧力差の変動の影響に比較して

小さくないと考えられる。他の外乱要因として原料流量、原料組成等が挙げられるが、相対的には

原料組成変動による影響が原料流の変動に比較して大きい。これは内部熱交換により組成変動

が温度差、交換熱量に影響するためと考えられる。仕様としての製品純度が高くなると、統合され

た蒸留塔内の温度分布が塔上部と下部で大きく異なってくる場合が生じ、これによりダイナミクスも

変化する可能性があることを見いだした。 

熱利用に着目したコプロダクションシステムの具体的な解析のターゲットとして、新たに反応蒸留

システムの省エネルギー化を目的とした、物質生産、エネルギー供給同時プロセスの検討を行っ

た。コプロダクションシステムの設計は一般のプロセス開発に効率的なガイドラインを提供する。そ

れは物質生産とエネルギー生産のトレードオフを通じて全体的に検討することが可能となる。この

コプロダクション設計は２個の一般的な手法に分類される。それは grand コプロダクションと minor 

コプロダクションであるが、この両者ともプロセス産業では幅広い応用が期待できる。本研究ではこ

れに関して、物質生産（分離）と熱の有効利用の典型的なマッチングプロセスとしての反応蒸留分

離を検討の対象とした。このプロセスは反応と蒸留という異なるプロセスが一体となってそれぞれに

対して相乗効果を発揮し、通常の反応と蒸留を組み合わせたシステムよりも高い生産効率が場合

によって期待できる。このプロセスは minor コプロダクションと位置づけられる。そしてそのメリットは

省エネルギー（および運転コスト削減）だけでなく、設備費削減の可能性を持っている。従来からの

反応プロセスの評価は反応率に主眼が置かれていた。本研究ではこれを反応熱を内部熱交換の

概念により従来よりも効率的にプロセス内部で利用することの効果を検討した。その結果、最新の

設計理論による反応蒸留プロセスよりも７％～１０％程度のエネルギー消費削減と設備費の同様な

削減が可能であることを明らかにした。 

以上のような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より一般的な合理的プロセス設計手法を検討した。 

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

づくモデル化から出発して、定常基本特性、動的基本特性等を明らかにする手法を検討した。具

体的には上記の内部熱交換により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

せるプロセスを、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プロセ

スと位置づけ、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

作圧力等のパラメータ設定により、効率改善が可能であることを示した。内部熱交換型蒸留プロセ

スは、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ので、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、このシステムのコプロダ

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）を考察することで内部熱交換型蒸留プロセ
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ス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。 

 内部熱交換型蒸留プロセスの構成で、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 Where, δ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内部熱交換型蒸留プロセス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。 

上記を一般化し、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により化成品生産反応プロセスと分離プロセスとの統合可能性を評

価する手法を検討し、コプロダクションシステムによるエネルギー・物質併産のシナジー効果を明ら

かにするとともに、省エネルギー性、運転操作性、設備費の観点からの評価手法を導出した。その

有効性をいくつかの典型的な化学プロセスシステムのパターンについて検討しコプロダクションに

よるシナジー効果を明らかにした。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、これまでに検討してきた反応操作と分離操作が統合された代表的

なプロセスである反応蒸留プロセス（図１）において塔の熱効率は、反応操作および分離操作を内

部熱統合することにより本質的に改善される可能性があることに着目した。塔内の反応セクション

（発熱および吸熱）の配置および原料供給の位置により、内部熱統合を効果的に行うことができる。

発熱を伴う反応を回収部（原料供給より下部）に、吸熱を伴う反応を濃縮部（原料供給より上部）に

適切に配置することにより、反応および分離操作の間で内部熱統合の効果を最大化することが可

能なことが示された。そのために大きな発熱または吸熱を伴う反応それぞれに関する反応蒸留プロ

セスを例示提案し、設計手法を評価した。また、得られた結果についてその実現可能性と有効性

をシミュレーションにより確認した。さらに、使用される触媒の量、混合溶液の相対揮発度および原

料の熱的条件に関して感度分析によりその影響を定量的に検討した。 
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分離操作へ反応プロセスの熱を統合し、有効利用する方法論で反応蒸留プロセスは、熱力学

の第２法則の観点からは一般に相乗効果による高い効率は望めない。しかしながら上記のように反

応操作および分離操作の間のさらに内部熱統合を求めることによって、初期投資コストの縮小が可

能となる場合があることが示された。一方、動特性、操作・制御性へのその影響は重要な問題であ

る。反応操作および分離操作のコンビネーションが通常の蒸留塔よりも反応蒸留塔の制御をより困

難にするとともに、さらに内部熱統合を求めることにより、複雑な制御システムの必要性を高める可

能性がある。従って今後は、反応操作と分離操作の間の内部熱統合に対する動特性と制御性を、

シナジー効果と合わせての検討していく必要がある。  

 

F2 

F1 

For endothermic 
reactions 
 

For exothermic 
reactions 
 

 

 
                   図１ 反応操作と分離操作が統合されたプロセス 

 

 

(2)研究成果の今後期待される効果 

 

化学産業は産業分野の全エネルギーの 15％を使用しており、鉄鋼業、製紙業、セメント業と並

んでコプロダクションプロセスの大きなターゲットであるが、化学産業の全熱使用量の約 40％を蒸

留プロセスが消費している。これに対してオランダでは内部熱交換型蒸留プロセスの実用化研究

が２００２年１月より４年間の計画で開始されている。このプロジェクト（EET プロジェクト）はデルフト

工科大学、ECN 国立研究所を中心に Sulzer, ABB-Lummus, AKZO-Nobel,BP/Amoco, DSM, 

SHELL 等の有力化学関連企業が参画している。このプロジェクトは 2006 年から４年計画で第２期

が現在検討されている。また台湾工業技術研究院でも同様な研究課題に対して 2006 年からの国

家プロジェクト化が検討されている。 

我が国では経済産業省により、革新的温暖化対策技術プログラム／内部熱交換による省エネ

蒸留技術開発プロジェクトが 2005 年度末までの商業化技術の確立と 2007 年度からの普及を目指

して我が国の企業５社が参画し 2002 年 9 月より開始されている。このプロジェクトは装置開発とパイ

ロットプラントによる実証を主目的にしたものであるが、理論的検討は経済産業省プロジェクトに２

年間先行した本研究の基礎的成果が背景となっている。また反応蒸留、共沸蒸留等、経済産業省

プロジェクト終了後に大きな波及効果が見込めるが技術的に困難なプロセスについて、本研究で

はコプロダクションの視点からその実用化に不可欠な基礎的知見を明らかにしている。 
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３．５ コプロダクションのグランドデザインの確立（農工大 桜井グループ） 

 

(1)研究実施内容及び成果 

(エクセルギーの視点から) 

エネルギーには、熱エネルギー、電気エネルギー、化学エネルギー、機械エネルギーなど、さま

ざまな形態があるが、エネルギー量は同じでも形態によって質が異なり、有効な仕事として取り出

せる割合は異なっている。この、エネルギーの総量のうち有効に取り出しうる仕事量をエクセルギ

ーといい、その割合をエクセルギー率という。エネルギーは放逸がなければ熱力学第一法則により

保存されるのに対して、エクセルギーは、不可逆な状態変化やエネルギー変換過程で失われ減少

する。我が国の一次エネルギーのうち有効に使われている割合は 3 割弱に過ぎず、６割以上が無

駄になっている。このうち大部分はエクセルギー損失であり、主に化学エネルギーをエクセルギー

率の低い熱エネルギーに変換（燃焼）したためである。 

エクセルギーの観点から、エネルギーを有効に使うためには、 

１） エネルギー変換・利用の過程でエクセルギー損失が少なくなるように工夫する、 

２） 廃熱の有効利用を図るのではなく、廃熱そのものを出さないようにする、 

３） 低レベルの熱を燃料の燃焼で得るのではなく、ヒートポンプやコジェネを利用する、 

などが重要となる。 

 

産業部門におけるエネルギー有効利用が重要である。それでは、如何にエネルギー有効利用

を図るのか？産業部門において、最もエネルギーを消費しているのは化学、鉄、など物質生産で

ある。多くは、化学反応が含まれ、反応を進めるために、一般的に、吸熱反応では、加熱炉で燃料

を燃焼させ反応熱を供給する。たかだか数１００℃の熱を得るのに、燃料を燃焼させるため、エクセ

ルギーの大部分が失われる。一方、発熱反応では、プラントコストを下げるため、反応をより低温で

行わせ、さらに発生した熱は冷却水に捨てている。本来より高温の熱エネルギーが併産されるのに、

より低い温度で出熱させるため、エクセルギー損失が起こっているのである。特に、大きな発熱反

応は、本来、熱と化学品のコプロダクションであるが、プラントコストを低減するため、反応温度を下

げて生産されている。ここに大きなエクセルギー損失が発生しているのである。 

以上より、物質生産においては、 

（１）発熱反応と吸熱反応を組み合わせ、発熱反応の熱を吸熱反応に与える、 

（２）発熱反応の熱を熱機関に与え発電、 

（３）熱機関の排熱を吸熱反応へ与える 

の３つの方法で、エネルギーの有効利用を図ればよい（Fig. 1）。これが、コプロダクションの考え方

である。コプロダクションにより、いままで物質生産において無駄に捨てられていたエネルギーを、

有用なエネルギーとして回収する、あるいはエネルギー消費を大幅に削減することができる。 

 

Fig. 1 コプロダクションの原理 
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（エクセルギー再生技術) 

  燃焼過程におけるエクセルギー損失を低下させる方法には、燃料電池以外に、クセルギー再

生燃焼が考えられる。エクセルギー再生燃焼とは、低レベルの排熱をプロセスの上流へリサイクル

し、高エクセルギー率のエネルギーと混合し、これを燃焼させる技術である。この場合、エネルギー

はもちろんエクセルギーも物理的混合によるエクセルギー損失は小さいためほぼ加成性が成り立

つと考えられる。したがって、エネルギー変換プロセスの入出力のエクセルギー率の差が小さくなり

エクセルギー損失を低減することができる。 

このようなエクセルギー再生として、１）排熱を吸熱反応により化学エクセルギーに変換してリサイ

クルする熱化学再生、２）排熱を熱交換して空気あるいは燃料の予熱に利用する熱再生、３）スチ

ームおよび CO2 を循環させることによって平衡をずらし燃焼におけるエクセルギー損失を低下させ

るスチーム再生および CO2 再生がある。 

 

このエクセルギー再生技術を、石炭ガス化複合サイクル発電（IGCC）に適用し、エクセルギー再

生型次世代 IGCC（A-IGCC）として提案した。Fig.2 に既存の IGCC との比較をエネルギーフロー

で示す。この図で線の太さはエンタルピー量に対応しており、位置はエネルギーの質、すなわちエ

クセルギー率に対応している。エネルギーをカスケード的に利用する既存 IGCC は冷ガス効率が

80％で、残りの 20％はガス化炉からスチームとして回収され、蒸気タービンに送られる。ガスタービ

ンで出力 28％を得た後、排熱回収ボイラーで 40％が回収される。この場合、ガスタービン排熱損

失は12％である。発電端効率は28+24=52％、送電端効率は酸素の製造動力を考慮すると48％に

なる。これに対して、A-IGCC では、ガスタービンの排熱の一部を吸熱反応である水蒸気改質ガス

化に利用するエクセルギー再生型である。このため、図のように、冷ガス効率は 135％にもなり、ガ

スタービンで 47％もの出力が得られる。一方、スチームタービンの出力は半減し、また、排ガス中

の水蒸気濃度が増大するためガスタービン排熱損失も増加する。その結果、発電端効率で

47+12=59%となる。また、部分酸化ガス化ではなく水蒸気改質ガス化が主であるため必要とする酸

素の製造動力を低減することができ、送電端効率では 57％にもなる。また、同様の概念を IGFC の

も適用し、A-IGFC を提案し、発電効率が 65％以上に向上できることを示した。 

 

 

     (a) カスケード利用型 IGCC（従来型）          (b) エクセルギー再生型 IGCC 

 

 

 

 

（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。 

 

Fig. 2 IGCC のエネルギーフロー図 
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（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。 

（物質・エネルギー再生） 

産業部門に投入されたエネルギーは多くは「消費」されるが、一部は素材・製品の物質の中に化

学エネルギーとして保存されている。例えば、石油化学産業では、プラスチックはほぼ原料と同質

のエネルギーを有しており、投入されたエネルギーの３分の２は物質として流通している、すなわち

化学産業プロセスで消費したエネルギーは３分の１にすぎないのである。したがって、プロセスに必

要なエネルギーを削減する省エネルギーおよびコプロダクションだけでは、大幅な CO2 排出削減

は期待できない。 

Fig. 3 はプラスチックの３R の方法をまとめたものである。リユースは、製品の再利用であり、環境

負荷が小さく製品を製造するに必要な資源とエネルギーを直接削減することができる。リサイクル

は、モノマーに戻すケミカルリサイクル、素材のまま成型加工し再利用するマテリアルリサイクル、主

に燃焼させて熱エネルギーとして回収するサーマルリサイクルがある。ケミカルリサイクルおよびマ

テリアルリサイクルは、一般には単一素材のみが可能であり、不純物を分離・除去してやる必要が

ある。しかし、一般に製品は単一素材からなるのではなく、複合化されており、金属、無機添加物

や異なるポリマーなどがはじめから製品には混入されており、しかも、使用、廃棄、回収の過程で、

さまざまな物質が混入してしまう。不純物を完全に除去するのは困難で、多くのエネルギーとコスト

を必要とする。このため、PET ボトルなど特殊な例を除いて、リサイクルは困難な場合が多い。 

さらに問題なのは、いくらプラスチックをリサイクル、リユースしてもエネルギー・資源の消費量を

削減するのは難しい点である。もともと、我が国の化学産業は石油精製の副産物であるナフサを原

料としている。さらに、ナフサを熱分解し、エチレン、プロピレン、BTX を生産し、これらの基礎化学

品からポリマーなどの化学品、化学素材を合成している。ナフサ成分は原油中の１割程度であり、

さらにオレフィンセンターで得られるエチレン、プロピレンの量に対して、個別のプラスチック樹脂の

量は多くても２割程度、通常数％に過ぎない。石油製品はすべて連産品であり、そのうちの一部の

製品の需要を削減したからといって、ナフサ需要が、さらには原油消費量が削減されるわけではな

いのである。我が国の原油輸入量が２億７千万トンなのに対して、PET ボトル用樹脂の生産量は年

間４０数万トンにすぎないことを考えれば、PET ボトルのリサイクルが、廃棄物の最終処分場のキャ

パシティーを延ばすためであり、石油輸入量の削減や CO2 排出量の削減に直接繋がるものでは

ないことは理解できる。 

原油 モノマー
プラス

チック
製品 廃棄物 エネルギー

ケミカルリサイクル

マテリアルリサイクル

リユース

サーマルリサイクル

熱分解

石炭

バイオマス

重質油

合成ガス

(CO, H
2
)

プラスチック 製品 廃棄物

物質・エネルギー再生

ガス化

ガスタービン

燃料電池

排熱

エネルギー

Fig. 3 プラスチックの３R

Fig. 4 SC3 による物質エネルギー再生 
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 また、サーマルリサイクルに関しても、回収できるエネルギーは全てのプラスチックを

合わせても日本のエネルギー消費量の３％程度にすぎず、さらに多くの廃棄物発電の効率

が 10%程度であることを考えると、プラスチックのリサイクルで CO2 削減は期待できないの

がわかる。 

従来のリサイクルに対して、新しい概念である物質・エネルギー再生を提案した 16)。物質とエネ

ルギーは保存されているが、ともに利用する過程で劣質化する。劣質化した廃棄物を物質再生さ

せるには、不純物の分離・精製およびインバースプロセスに多くのエネルギーを必要とする。できる

限り物質再生とそれに必要なエネルギーの低減を図り、原料資源と生産エネルギーの消費を抑制

することが重要となる。また、廃棄物は物質の持つエネルギーを回収（エネルギー再生）するととも

に、再資源化し、循環型社会を実現させる。 

プラスチック、化学産業に対して、物質・エネルギー再生の概念を適用した例を Fig. 4 に示す。

石油資源の枯渇後、石炭、バイオマス、重質油を利用するには IGCC/IGFC などのガス化が最も

有効である。物質生産に対してエネルギーとして消費する炭素資源は一桁多いため、市場はエネ

ルギー支配となり、化学原料は石炭、バイオマス、重質油をガス化して得られる合成ガス（CO、H2）

の一部を利用することになる。合成ガスから、エチレン、プロピレン、BTX を生産し、さらにプラスチ

ックなどの化学品を生産していく。ここで、製品のすべては廃棄物として処理されねばならないが、

ガス化プロセスに入れることより、必要とする原料資源量を大幅に削減することができる。この化学

体系をサステイナブル・カーボンサイクル化学体系（SC３）と呼ぶ。このように、固体炭素資源をガス

化し SC3 による化学品の生産を行う化学体系では、廃棄物をガス化することによって、物質再生が

可能となる。また、エネルギー転換においても、一次エネルギーに石炭、バイオマス、重質油を用

いて、これらをガス化し燃料電池、ガスタービンで発電するガス化発電が主流になるため、サステイ

ナブル・カーボンサイクル化学体系の導入は、エネルギー生産と化学品生産との統合化が可能で

あることを意味している。 
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４ 研究参加者 

 ①東大・堤グループ（バイオマスからの水素と炭素のコプロダクションの研究） 

 

氏 名 所 属 役 職 研究項目 参加時期 

堤 敦司 東京大学大学院

工学系研究科 

助教授 

 

総括 

 

平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

陳  衛 同上 元 CREST 研究員 反応器設計・開発 平成 12 年 11 月～ 

平成 17 年 5月

T. Klicpera 同上 元客員研究員 反応解析 平成 12 年 11 月～ 

平成 14 年 10 月

池田雅弘 同上 元 CREST 研究員 反応実験 平成 13 年 10 月～ 

平成 16 年 9月

古澤 毅 同上 元 CREST 研究員 反応実験 平成 14 年 4月～ 

平成 16 年 3月

金 俊植 同上 CREST 研究員 反応実験 平成 17 年 9月～ 

平成 18 年 3月

伏見千尋 同上 元大学院生 H2と C のコプロ実験 平成 12 年 11 月～ 

平成 16 年 3月

P. Kuchonthara 同上 元大学院生 シミュレーション 平成 13 年 4月～ 

平成 16 年 3月

林 海燕 同上 大学院生 システム設計・計算 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

氏峰 潔 同上 大学院生 反応実験・解析 平成 15 年 4月～ 

平成 18 年 3月

伊藤貴輝 同上 元大学院生 微量金属解析 平成 13 年 4月～ 

平成 15 年 3月

山口洋介 同上 元大学院生 反応実験・解析 平成 14 年 4月～ 

平成 15 年 3月

H. Gunawan 同上 大学院生 反応実験・解析 平成 14 年 4月～ 

平成 18 年 3月

志岐直哉 同上 元大学院生 微量金属解析 平成 15 年 4月～ 

平成 16 年 3月

旗田 進 同上 元大学院生 システム設計・計算 平成 15 年 4月～ 

平成 16 年 3月

鈴木政洋 同上 元大学院生 反応実験・解析 平成 16 年 4月～ 

平成 17 年 3月

田川澄子 同上 元大学院生 システム設計・計算 平成 16 年 4月～ 

平成 17 年 3月

市毛伸明 同上 大学院生 反応実験・解析 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

飯塚昌宏 同上 大学院生 反応実験・解析 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

田坂和彦 同上 大学院生 反応実験・解析 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月
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佐久間貴美 

 

同上 

 

元 CREST研究補助

員 

文献収集･データ整理 

 

平成 14 年 4月～ 

平成 16 年 3月

田中千絵 同上 CREST チーム事

務員 

チーム事務 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

 

 

②東工大・秋鹿グループ（物質生産におけるエネルギーコプロダクションの研究） 

 

氏 名 所 属 役 職 研究項目 参加時期 

秋鹿研一 

 

 

(財)理工学振

興会 

 

専務理事 

 

 

コプロ用反応設計 

バイオマス改質プロ

セス 

耐熱材料開発 

分解プロセス 

平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

 

馬場俊英 

 

 

東京工業大学 

大学院総合理

工学研究科 

教授 

 

 

バイオマス由来プロ

ピレン合成触媒開発 

 

平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

 

小林孝彰 同上 助教授 材料分析法開発 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

泉 康雄 

 

同上 

 

講師 

 

触媒活性構造解析 

 

平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

稲津晃司 

 

 

 

東京工業大学

フロンティア

創造共同研究

センター 

助手 

 

 

 

分解プロセス 

 

 

平成 14 年 4月～ 

平成 18 年 3月

劉 醇一 東京工業大学 

大学院総合理

工学研究科 

元 CREST 研究員 排熱利用材料開発 平成 12 年 11 月～ 

平成 16 年 3月

玉井 司 

 

同上 

 

元研究員 

 

フロン分解反応 平成 16 年 7月～ 

平成 17 年 3月

三上仁志 同上 元大学院生 メタン転換反応 平成 15 年 4月～ 

平成 16 年 3月

諸藤健太郎 同上 元大学院生 排熱利用材料開発 平成 15 年 4月～ 

平成 16 年 3月

永井恒輝 同上 元大学院生 排熱利用材料開発 平成 16 年 4月～ 

平成 17 年 3月

成相健太郎 同上 元大学院生 メタン改質反応 平成 16 年 4月～ 

平成 17 年 3月

高鍋和広 同上 大学院生 バイオマス改質プロ

セス 

平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

安里隆寛 同上 大学院生 フロン分解反応 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

小林弦太 同上 大学院生 触媒活性構造解析 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

塚原正泰 同上 大学院生 メタン転換反応 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月



 - 358 -

朴 重翰 同上 大学院生 バイオマス改質プロ

セス 

平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

L.M.Fernanda 同上 

 

大学院生 

 

材料分析法開発 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

D. Masih 同上 大学院生 触媒活性構造解析 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

Vu Duc Nam 同上 大学院生 バイオマス改質プロ

セス 

平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

中山由美子 同上 元 CREST 研究補助

員 

文献収集、データ整理 平成 14 年 4月～ 

平成 17 年 3月

今井千里 同上 CREST 研究補助員 文献収集、データ整理 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月

 

 

③産総研・幡野グループ（循環流動層型ガス化によるバイオマスコプロダクションの研究） 

 

氏 名 所 属 役 職 研究項目 参加時期 

幡野 博之 産業技術総合

研究所エネル

ギー利用研究

部門 

主任研究員 総括 

ガス化装置の研究 

平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

鈴木 善三 同上 グループ長 ガス化反応の研究 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

倉本 浩司 

 

同上 研究員 ガス化反応の研究 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

武内  洋 同上 副部門長 ガス化装置の研究 平成 13 年 4月～ 

平成 18 年 3月

永石 博志 同上 グループ長 ガス化装置の研究 平成 13 年 4月～ 

平成 18 年 3月

藤本 真司 同上 元 CREST 研究員 ガス化反応の研究 平成 13 年 7月～ 

平成 15 年 3月

柴野紗綾夏 同上 元 CREST 研究補助

員 

ガス化反応の研究 平成 15 年 4月～ 

平成 16 年 12 月

森田篤子 同上 産総研非常勤職

員 

ガス化反応の研究 平成 13 年 7月～ 

平成 18 年 3月
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④中岩グループ（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） 

 

氏 名 所 属 役 職 研究項目 参加時期 

中岩 勝 

 

産業技術総合

研究所環境化

学技術研究部

門 

グループ長 コプロプロセス解析 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

大森隆夫 同上 主任研究員 プロセスモデリング 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

遠藤 明 同上 研究員 反応機構等の解析 平成 12 年 11 月～ 

平成 18 年 3月

黄 克謹 同上 元 CREST 研究員 最適操作条件等の探

索 

平成 12 年 11 月～ 

平成 17 年 10 月

 

 

⑤農工大・桜井グループ（コプロダクションのグランドデザイン） 

 

氏 名 所 属 役 職 研究項目 参加時期 

桜井 誠 

 

東京農工大学 

工学部 

助教授 

 

コプロダクションの

グランドデザイン 

ヒートトランスフォ

ーマ検討 

平成 14 年 8月～ 

平成 18 年 3月

亀山秀雄 同上 教授 プロセス設計 

ヒートトランスフォ

ーマ検討 

平成 14 年 8月～ 

平成 18 年 3月

北島禎二 同上 

 

助手 

 

シミュレーション 

 

平成 15 年 4月～ 

平成 17 年 10 月

山本泰宏 同上 

 

大学院生 

 

シミュレーション 平成 14 年 8月～ 

平成 15 年 3月

松尾憲吾 同上 大学院生 シミュレーション 

ヒートトランスフォ

ーマ検討 

平成 14 年 8月～ 

平成 16 年 3月

関口 隼 同上 大学院生 プロセス検索 平成 15 年 4月～ 

平成 17 年 3月

市川幾雄 同上 大学院生 プロセス検索 

ヒートトランスフォ

ーマ検討 

平成 16 年 4月～ 

平成 18 年 3月

田代さとみ 同上 大学院生 プロセス評価 平成 17 年 4月～ 

平成 18 年 3月
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(2005) 
 
Toshihide Baba, Koji Inadu and Kazuhito Murai, “Catalytic Transformation of Methane over 
In-loaded ZSM-5 Zeolite in the Presence of Ethene”, 5th International Symposium on Acid-Base 
Catalysis(2005) 
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稲津 晃司、○Vu Duc Nam、大河 内博、亀田 貴之、安里 隆寛、久松 由東、馬場 俊秀、

「東京都心部における大気浮遊粒子中のニトロベンヅアントロンの分析」、第 46 回大気環境学

会(2005) 
 
○塚原 正泰、泉 康雄、秋鹿 研一、馬場 俊秀、「FSM-16 への高担持率を実現するロジウム

ヘテロポリ酸アンカー法の確立と選択水素化反応への応用」、第 96 回触媒討論会(2005) 
 
野田秀夫、向田忠弘、山路寛司、○倉谷伸行、片岡邦夫、中岩勝, “棚段式HIDiC蒸留塔の伝

熱工学的研究”, 分離技術年会 2005 (大阪市, 2005/6/4) 
 
○M. Nakaiwa, K. Huang, K. Iwakabe, A. Endo, T. Ohmori, T.Yamamoto, A. Tsutsumi, “External 
heat integration for ternary mixture separation”, 18th International Conference on Efficiency, Cost, 
Optimization (ECOS2005) (Trondheim, Norway, 2005/6/20) 
 
○中岩勝, “熱･物質同時移動現象を伴う高効率蒸留分離システムの開発”, 熊本大学 COE セ

ミナー (熊本市, 2005/7/4) 
T. Mukaida , H. Noda, H. Yamaji, ○K. Kataoka,  M. Nakaiwa, “Development of Heat Transfer 
Interface  for Plate-Column-Type HIDiC Systems” , The 7th International Conference on 
Separation Science and Technology -Between Korea and Japan- (Yeongju, Korea, 2005/8/19) 
 
○ M. Nakaiwa, “ Development of Heat-Integrated Distillation column (HIDiC) and its 
applicability to Chemical and Petrochemical Industries”, 化学工業産業の CO2 減量と省エネル

ギー技術研究討論会 (台北市、台湾, 2005/8/24) 
 
○中岩勝、巽浩之, “[展望講演]コプロダクション評価技術の産業間連携への展開”, 化学工学

会 第 37 回秋季大会 (岡山市, 2005/9/15) 
M. Nakaiwa, ○K. Huang, T. Ohmori, T.Yamamoto, “Process intensification versus process 
dynamics: a case study of ternary mixture separation”, 化学工学会 第 37 回秋季大会 (岡山市, 
2005/9/15) 
 
○Y. Weifang, T. Ohmori, T. Yamamoto, A. Endo, M. Nakaiwa, N. Ito, “Two-dimensional 
simulation of methane steam reforming in a porous membrane reactor”, 化学工学会 第 37 回秋

季大会 (岡山市, 2005/9/16) 
 
○大森隆夫、Yu Weifang、山本拓司、遠藤明、中岩勝、伊藤直次, “水素製造膜反応器の周期

操作”, 化学工学会 第 37 回秋季大会 (岡山市, 2005/9/16)  
 
○中岩勝、黄克謹、岩壁幸市、大森隆夫、遠藤明、山本拓司, “内部熱交換型蒸留塔システム

による 3 成分分離”, 化学工学会 第 37 回秋季大会 (岡山市, 2005/9/16) 
 
○片岡邦夫、野田秀夫、倉谷伸行、山路寛司、向田忠弘、金田万平、中岩勝, “二重管棚段式

HIDiC 蒸留塔の伝熱特性”, 化学工学会 第 37 回秋季大会 (岡山市, 2005/9/16) 
 
○中岩勝, “内部熱交換型蒸留塔(HIDiC)開発と今後の展開”, 分離技術年会 2005 (大阪市, 
2005/6/3) 
 
○K Horiuchi , Y Shibata, K Yanagimoto, K Kataoka, M Nakaiwa, T Nakamura, A De Rijke, 
“ Computational energy-saving analysis of multi-component petroleum distillation in a 
commercial-scale heat integrated distillation column”, The 7th World Congress of Chemical 
Engineering (Glasgow, UK, 2005/7/11) 
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○M. Nakaiwa, K. Huang, K. Iwakabe, A. Endo, T. Ohmori, T.Yamamoto, A. Tsutsumi, “External 
heat integration between distillation columns ”, 7th World Congress of Chemical Engineering 
(Glasgow, 2005/7/14) 
K Kataoka, H Noda, T Mukaida, M Kaneda, N Kuratani, H Yamaji, M Nakaiwa, A De Rikje, 
“Non-equilibrium model of vapor condensation in a heat transfer tube for heat integrated 
distillation”, 7th World Congress of Chemical Engineering (Glasgow, UK, 2005/7/14) 
 
○K Horiuchi,  M. Yamamoto,  K. Yanagimoto,  K. Kataoka, M. Nakaiwa, “A Pilot Plant of 
Heat Integrated Distillation Column for Multi-Component Petroleum Distillation”, The 7th 
International Conference on Separation Science and Technology -Between Korea and Japan- 
(Yeongju, Korea, 2005/8/19) 
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(3)特許出願 

①国内出願 (３件)  

1. 

発明の名称  合成ガス製造反応用触媒 

発明者    秋鹿研一，永岡勝俊，高鍋和広 

出願人    科学技術振興事業団 

出願日    平成 14 年 3 月 5 日 

出願番号   特願 2002-058458 

 

2. 

発明の名称  微分反応装置 

発明者    堤 敦司、伏見千尋、山口洋介、相良 宏 

出願人    科学技術振興事業団、アルバック理工 

出願日    平成 15 年 2 月 18 日 

出願番号   特願 2003-040147 号 

 

 

②海外出願 (０件) 

 

 

(4)受賞等  

   ①受賞 

 

   ②新聞報道 

 

   ③その他 

 

(5)その他特記事項 

 

産総研・中岩グループ 

  本研究成果の一部を活用し「コプロダクション統合ピンチ解析ソフトウエア」（産総研知

財管理番号 H16PRO-16）を開発した。これに関して民間企業と情報開示契約および不実施

補償契約を締結した。 
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６ 研究期間中の主な活動 

(1)ワークショップ・シンポジウム等 

年月日 名称 場所 
参加 

人数 
概要 

H12.12.28 

 

H12.3.6 

チームメンバー会議 

 

チームメンバー会議 

東京大学 

工５号館 

東京大学 

工１４号館 

９人

 

１２人

スタータップミーティン

グ 

研究状況報告 

今後の研究方針を討議 

コプロ概念に関して討議 

H13. 6.14 

 

H13.10.22 

 

H13.12.14 

 

H14. 3.25 

チームメンバー会議 

 

チームメンバー会議 

 

ワークショップ 

 

チームメンバー会議 

東京大学 

工 14 号館 

東京大学 

工 5号館 

学士会館 

本館 

東京大学 

工 5号館 

8 人

9人

71 人

9人

スタータップミーティン

グ 

研究状況報告 

 

今後の研究方針を討議 

コプロ概念に関して討議 

平成 13 年度研究成果報告

H14. 7. 8 

 

H14. 7.31 

 

H14.10. 1 

 

H14.11.11 

 

H15. 3. 4 

チームメンバー会議 

 

サイトビジット 

 

ワークショップ 

 

チームメンバー会議 

 

チームメンバー会議 

東京工業大学

百年記念館 

東京大学 

工 5号館 

学士会館 

本館 

東京大学 

工 5号館 

東京大学 

工 5号館 

17 人

14 人

64 人

8人

11 人

スタータップミーティン

グ 

研究状況報告 

 

コプロ概念に関して討議 

 

今後の研究方針を討議 

 

平成 14 年度研究成果報告

H15. 7. 8 

 

H15.11. 5 

 

H16. 3. 22 

チームメンバー会議 

 

ワークショップ 

 

チームメンバー会議 

東京大学 

工学部 5号館

学士会館 

本館 

東京大学 

工学部 5号館

12 人

75 人

10 人

スタータップミーティン

グ 

コプロ概念に関して討議 

 

平成 15 年度研究成果報告

H16. 7.26 

    -7.27 

 

 

H16.10. 13 

チームメンバー会議 

 

 

 

ワークショップ 

 

産業技術総合

研究所つくば

中央第 5 事業

所 

東京大学 

山上会館 

10 人

96 人

10 月開催のワークショッ

プのための打ち合わせ 

 

 

コプロ概念に関して討議 

H17. 7.22 

 

H17. 9. 8 

 

H17.10.17 

 

チームメンバー会議 

 

サイトビジット 

 

ワークショップ 

（予定） 

東京大学 

工学部 5号館

東京大学 

工学部 5号館

東京大学 

山上会館 

10 人

10 人

スタータップミーティン

グ 

研究状況報告 

 

コプロ概念に関して討議 
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(2)招聘した研究者等 

氏 名（所属、役職） 招聘の目的 滞在先 滞在期間 

Ulrich Buenger 

システムテクニック社 

 

研究題目について

討議 

東京国際水素会議

に出席 

東京大学 

 

日経ホール 

 

H13.11.24 –  

      

H13.12.1 

 

Prapan Kuchonthara バイオマスガス化

におけるアルカリ

触媒のメカニズム

を検討する。 

東京大学 H17.2.20 –  

      H17.4.8

Prapan Kuchonthara バイオマスガス化

における K2CO3 ア

ルカリ触媒および

水素の生成を促進

するメカニズムを

検討する。 

東京大学 H17.9.10 –  

     

H17.10.22 

 

 

 

７ 結び 

 

 本プロジェクトでコプロダクションという概念を初めて提唱し、以後、コプロダクションの考え方が広

まり、多くのコプロ関連の研究、プロジェクトがスタートした。また、コプロダクションがエネルギー・環

境分野の産業部門における最重要技術として、技術戦略に中に特記された。また、クリーンコール

テクノロジーにおいて、エクセルギー再生型IGCC/IGFCを提唱し、石炭基本政策であるC3イニシ

アチブに開発すべき課題として明記された。これらは本プロジェクトの大きな成果であり、まさしく戦

略的創造研究を推進できたと自負している。特化した狭い分野で、多くの論文を書き、学術的業績

を残すということではなかったが、エネルギーと物質生産システム全体のグランドデザインを行うと

いう、大きな仕事ができたことは誇りに思います。 

 本 CREST 事業により、この５年間の研究を思う存分進められ、感謝しています。このような制度を、

次の世代の人たちにも、残し、支えてあげれることを切に望みます。 
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堤研究室メンバー 
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