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研究成果の概要（和文）：各種排熱や自然エネルギーを蓄熱し，これを必要な場所，あるいは必要な時期に放熱
させる「化学蓄熱セルシステム」システムを提案した．本研究ではシステムの中心となる反応粒子充填層内の伝
熱速度改善を目指し，粒子間の接触部に伝熱促進材で架橋を形成する方法を検討した．モデル粒子充填層で検討
したところ，有効熱伝導率は５倍程度向上し，圧力損失増加は２割程度に抑えられた．充填密度，ガス透過性を
維持できる伝熱促進法は過去に無く，画期的である．また架橋形成時の粒子間伝熱を理論的に検討した結果，低
い架橋体積分率でも有効熱伝導率が大きく上昇することがわかった．理論上の最大値は，粒子の熱伝導率に依存
することがわかった．

研究成果の概要（英文）：Elemental research on chemical thermal storage cell systems for distributed 
energy system is investigated. Improvement of the effective thermal conductivity of the packed bed 
reactor is especially studied for increasing thermal output and thermal charging rate. In this 
study, the method to develop the bridge between particles is proposed. From the fundamental studies 
using model packed bed of alumina particles, the effective thermal conductivity of packed bed was 
improved by almost five times as high as the original packed bed. Moreover, pressure drop of airflow
 through the packed bed was increased by only 20% of the original value. Because heat transfer 
enhancement considering gas permeability has not been reported in the past studies, the proposed 
method can be the promising method for heat transfer enhancement of packed bed. The effect of bridge
 between particles on heat transfer was numerically investigated to evaluate ideal effective thermal
 conductivity. 

研究分野：熱工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた粒子充填層伝熱促進法は，物質移動および蓄熱材充填密度に配慮した伝熱促進法であり，本課
題で提案する化学蓄熱セルシステム構築に向けて大きく前進したといえる．今後は，実際の反応系への適用検討
を行う必要があるが，得られた成果は，本セルシステムのみならず，一般的な化学蓄熱，吸収式冷凍機，触媒層
などにも適用可能な技術であり，これまで熱マネージメントで制限のかかっていた分野を大きく飛躍できる基盤
技術にもなり得ると考えられる．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
蓄熱技術は，エネルギー有効利用，温室効果ガス削減のための基盤技術として位置づけられ

ており，熱を蓄える原理から潜熱蓄熱，顕熱蓄熱，化学蓄熱などが提案されている．なかでも
化学蓄熱は，化学反応や吸着現象を利用してエネルギーを貯蔵・放出するので，系の選択によ
り低温から高温までのプロセスまで用いられる．同時に反応条件を選択すれば，ヒートポンプ
としても機能できる．化学蓄熱では，熱エネルギーを物質として貯蔵でき，理論上，熱損失が
ないことも利点のひとつである．各種排熱や未活用の自然エネルギーは未利用エネルギーと呼
ばれ，これを有効活用できれば，省エネルギーに大きく貢献できる． 
 
２．研究の目的 
本研究課題では，各種産業排熱，自然エネルギーなどの未利用エネルギーを熱源として蓄熱

を行い，必要に応じた時期，場所，規模（温度レベル）を選択して放熱を行う「化学蓄熱セル
システム」を提案した．システムの構築と，必要な要素研究を目的として検討した． 
 
３．研究の方法 
本システムは，各種未利用熱エネルギーを用

いて蓄熱して，所望の温度レベルで放熱するシ
ステムを目指し，システム構築のための最大課
題である，セル内の伝熱促進の検討を行った．
これは，本セルシステムでは，気体（水蒸気等）
と固体（吸着材等）の系であり，気固接触界面
を増やすため粒子充填層を用いる．粒子充填層
は一般に，見かけの熱伝導率（有効熱伝導率）
がバルク固体の熱伝導率の 1割以下となること
が知られ，蓄熱速度の低下，放熱速度（熱出力）
の低下が懸念される．このため，本セルシステムに限らず，一般的な化学蓄熱においても伝熱
促進が多数検討されている．既往の伝熱促進法として，空隙を膨張黒鉛粉などの伝熱促進材料
で埋める方法，層内に多数のフィンを設置する方法などが提案されているが，前者の方法では
空隙の減少に伴うガス透過性の低下，後者の場合では，フィン挿入に伴う充填構造の変化によ
る蓄熱密度の低下が課題となる．すなわち，伝熱促進するために，ガス透過性，蓄熱密度のど
ちらか一方，あるいは双方が犠牲になっていた．ここで，粒子充填層の有効熱伝導率が低い原
因を改めて考えると，熱伝導率の低い空隙部分の体積が全体の 4－7割を占めること，粒子－粒
子および粒子－壁面間の接触状態が点接触であることによる接触熱抵抗の二つの影響が大きい
と考えられる．本研究では，後者の接触熱抵抗に着目し，その低減のため，図１に示すように，
粒子の接触点付近に高い熱伝導率を持つ材料で架橋を形成する方法を検討した． 
 
４．研究成果 
（１）反応粒子充填層内伝熱促進の実験的検討 
 

本研究では，まず，不活性で均一サイズの球
形アルミナ粒子を用いてモデル実験を行った．
熱伝導率の高い素材を粒子間に選択的に設置す
る方法として，まず容器に粒子を充填し，高い
熱伝導率を持つナノ炭素材料を含む懸濁液を加
え，一定時間静置した後，脱水することで，粒
子－粒子間および粒子－壁面間に，ナノ炭素材
料を含む懸濁液を毛細管力により保持させ，こ
れを乾燥させて架橋を形成させた．このときの
有効熱伝導率の測定結果を図２に示す．これよ
り，図中の×印で示した粒子のみの有効熱伝導
率に比べて，架橋を形成することで，有効熱伝
導率は大きく向上した．現在の架橋作成法では，
粒子接触点付近以外の粒子表面にも炭素材料が
付着するため，この炭素材料の寄与も考えられ
る．そこで，架橋を形成した充填層に衝撃を加えて，架橋を物理的に破壊した後，再度充填し
て熱伝導率を測定したところ，粒子のみのときの有効熱伝導率とほぼ等しい値となった．以上
の結果から，粒子表面に付着した炭素材料ではなく，架橋を形成したことが有効熱伝導率向上
に寄与したことがわかった． 
更なる有効熱伝導率の向上のため，炭素材料の添加量を増加して同様の検討を行った．その

際，炭素材料と使用したバインダの比率を変更して検討した．しかし，図２に示すように，有
効熱伝導率は向上しなかった．この原因として，炭素材料の添加量を増やしても，粒子接触部
の炭素材料の量はほとんど変化せず，粒子表面への付着量が増加したことが挙げられる．そこ
で，懸濁液調整時に超音波洗浄器に加えて分散機（ホモジナイザ）を使用し，懸濁液中の炭素

図１ 本研究で試みる伝熱促進の概要 

 
図２ 本研究で試みる伝熱促進の概要 



材料の分散性を高めて，より狭い隙間へ炭素材料を
挿入できるように検討した（図中の白抜きプロット）
が，期待した効果は得られなかった． 
架橋を形成した充填層に空気を流通させてその際

の圧力損失を測定した．この結果を図３に示す．図
より，架橋無しの場合に比べて，圧力損失の増大は
20%程度と，炭素材料の添加による影響を抑制できた．
これは，主に粒子接触点付近の狭い隙間に伝炭素材
料を添加したため，充填層内を気体が流通する流路
への影響が少なかったためであると考えられる． 

このほか，粒子の充填状態に及ぼす影響について
は，本架橋作成法では，粒子を容器に充填した状態
から架橋作成を行うため，図１に示すように，基本
的に粒子のみを充填した状態と変わらない．実際，
充填層高さを測定したところ，架橋作成の前後で層
高さはほとんど変化しなかった．これは，伝熱促進
しても粒子充填状態，すなわち，蓄熱密度を保つこ
とができることを示している． 
 
（２）数値的検討 
 

実験より，粒子間に架橋を形成することで伝熱促進できること
は確認できたが，架橋体積分率が有効熱伝導率に及ぼす影響や，
有効熱伝導率の理論値などは不明である．そこでこれらについて
数値的に検証した．本研究では，粒子充填層全体ではなく，図４
に示すように隣接する２粒子間の伝熱を検討した．本研究では，
初期温度 T0 とし，領域下端部分（z = 0）の温度をステップ的に
T1 まで上昇させたときの温度分布を 2 次元円筒座標系の非定常熱
伝導方程式を解き，架橋の効果を検討した． 
計算結果の一例として，架橋の有無による温度分布の比較を図

５に示す．図より，粒子間に架橋が存在する場合は効率よく温度
上昇する様子がわかる．ここで，経過時間ごとの温度分布より領
域上端（z = 4R）の断面平均温度の経時変化を求め，これとは別
に，任意の熱伝導率を与えた仮想の均質材料による同様の伝熱解
析を実施し，両者が一致する仮想の均質材料の熱伝導率を見かけ
熱伝導率（有効熱伝導率）とした．図６には，解析結果のまとめ
として，架橋体積分率が有効熱伝導率に及ぼす影響を示す．本検
討では，架橋部分の体積分率は，六方最密構造に粒子が充填されていると仮定して体積分率を
計算している．この図より，架橋体積分率が比較的小さい値で急激に増加していることがわか
る．これは，実験で低い体積分率でも伝熱促進効果が得られたという点で一致している．一方，
解析結果では熱伝導率は体積分率の増加に伴って上昇するのに対して，実験では上昇できなか
った．これは上述のとおり，添加した促進材料が粒子接触部だけでなく粒子表面にも付着した
ためであると考えられる．別途，行った解析結果によると，有効熱伝導率は，粒子の熱伝導率
の値に漸近することがわかっており，実験で用いたアルミナは熱伝導率 32 W/mK であることを
考えると，まだまだ改善の余地があることがわかった．また，粒子表面に促進材の膜が形成さ
れていると仮定した伝熱解析も別途行ったが，その効果はほとんどないことも明らかとなった． 

     
 

図５ 温度分布の一例（t = 10s）   図６ 架橋体積分率が見かけ熱伝導率に
及ぼす影響 
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図４ 解析モデル概略 

図３ 空気透過時の圧力損失 



 
（３）粒子表面への伝熱促進材付着の制御の検討 
 

これまでの検討で，粒子間に架橋を作成するために添加した促進材が粒子表面に付着するこ
とにより有効熱伝導率の上昇が抑制されることが示唆された．また，粒子表面に促進材が多量
に付着すると，気固反応の阻害となる恐れもある．そこで，粒子表面への伝熱促進材付着の制
御を検討した．この検討の一例とし
て，架橋作成時に粒子充填層中に注
いだ懸濁液の静置時間を変化させ
て，脱水，乾燥後の粒子を観察した
結果を図７に示す．図より，静置時
間が短いほど，粒子表面の付着が抑
制できることがわかった．この一方
で，静置時間の短い場合は，十分に
懸濁液が充填層に供給できず，不均
一な架橋形成となるため，今回の結
果を踏まえて今後付着を抑制しつ
つ粒子間に架橋形成ができるよう
に検討を行う予定である． 
 
（４）既往の粒子充填層内伝熱促進法との比較 
 
本研究で提案した粒子間架橋作成による伝熱促進法と既往の伝熱促進法の比較した．一般に，

粒子充填層の伝熱促進においては，特にガス透過性とトレードオフの関係にあることが知られ
る．ここで各種伝熱促進前後の充填層有効熱伝導率の比(k/k0)と通気時のガス透過率(K/K0) の
積を求めた結果を図８に示す．これより，既往の伝熱促進法は，熱伝導率の向上を達成する一
方で，透過率はオーダー単位で低下するため，(k/k0)･(K/K0)の値が１を超えることは無かった
が，本促進法により初めて 1を超えることができ，従来法では達成できなかったガス透過性，
充填密度に与える影響が少ない画期的な伝熱促進法であることが示された．現状は，モデル粒
子による検討のみであるが，今後は反応粒子へ展開し，化学蓄熱の高伝熱速度化を図り，セル
システム構築を目指す予定である． 

 

図８ 本伝熱促進法と既往の伝熱促進法の比較 
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