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研究成果の概要（和文）：石英製ダウナー（気固下降流）型熱分解炉の上部から、900Cに加熱した活性炭または
黒鉛粒子を供給し石炭の熱分解・水蒸気ガス化実験した。加熱粒子にタールが迅速吸着し問題であるタールの放
出を抑制できた。
三塔式循環流動層ガス化炉モデルを構築した。熱収支計算から冷ガス効率は800-900Cで85.0%、82.7%、80.9%と
なった。冷ガス効率とガス化炉体積と熱媒体粒子循環量がトレードオフにあり、850Cを低温ガス化の最適温度と
した。CFDを用いて高速に粒子循環しているダウナー内での粒子の詳細な流動特性を明らかにした。DEMと粗視化
モデルを導入して循環流動層の流動モデルを構築した。

研究成果の概要（英文）：Experiments of coal pyrolysis and gasification was conducted in a novel 
downer (i.e. co-current down flow) pyrolyzer and bubbling fluidized bed gasifier. The effect of 
activated carbon or non-porous carbon particles preheated at 1173 K was investigated. Results show 
the AC and the non-porous carbon greatly suppress the emission of tar owing to the decomposition of 
aromatic hydrocarbons into coke.
Cold gas efficiency (CGE)s of 85.0, 82.7 and 80.9% can be achieved at gasification temperatures of 
800, 850 and 900C, respectively. There is a trade-off between the CGE and the gasifier design 
parameters. We conclude that a gasification temperature of 850C is the most suitable for TBCFB 
gasifiers.
By using Computational Fluid Dynamics (CFD), we simulated  hydrodynamics of solids in a donwer or a 
novel conical downer with very large solids mass flux. By integrating the CFD with Coarse-grained 
Discrete Element Method CFD method, we simulated flow behaviors of the gas and solids in the TBCFB.

研究分野： 化学工学

キーワード： ガス化炉　流動層　高効率ガス化　ダウナー　反応速度　気固分離
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研究成果の学術的意義や社会的意義
炭素系資源のガス化によるガス燃料（主にH2とCO）の生成効率指標として冷ガス効率があるが、これまで熱力学
的に低温で効率が上がることが示唆されていた。本研究では、熱収支から冷ガス効率の熱力学的な理論最大値
と、ガス化反応速度と反応時間および流動層内の粒子循環速度から実機の反応器大きさを明らかにした。
熱分解ガス化で問題であるタールをガスに変換するためにチャー（熱分解後の固体残渣）を用いた研究は多い。
本研究では熱分解時に反応温度まで加熱した粒子を供給し、初期のタールの粒子への付着挙動やその付着炭素の
ガス化反応特性を初めて明らかにした。この得られた知見はバイオマスの低温ガス化にもそのまま適用可能であ
る。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。
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１．研究開始当初の背景 
世界での発電量の 40%を占める石炭火力発電の更なる高効率化が強く求められる。研究代表

者らは、ガスタービンや燃料電池の排熱を使って石炭をガス化する「エクセルギー再生ガス化」
とこの方式の実現に三塔式循環流動層型ガス化炉を共同提案した[1,2]。このシステムの発電効
率が最大 54%に達することを示した[3]。この方式の実現には、現在の高温気流層ガス化炉
(11001800 ºC)とは異なり、ダウナー（気固下降流）型熱分解炉、気泡流動層型ガス化炉、ライ
ザー型チャー燃焼炉から成り、基本概念の特徴である 1000 ºC 未満の低温で、1) 石炭熱分解、
2) タールの完全改質、3) チャー(固体)の迅速ガス化の 3 つが同時に可能であり、4) 冷ガス効率
(H2, CO などの気体燃料の発熱量/石炭などの燃料の発熱量)が 80%を超える新規ガス化炉の開発
ができる唯一の構造である。 
それまでの研究では、石炭やバイオマスの熱分解後で生成する揮発分(気体とタール)とチャー

の間に強力な相互作用があることが報告されていた。この相互作用により、1) チャーでは、触
媒作用のあるアルカリ金属(Na, K など)が揮発し、ガス化反応性が大きく低下する。一方、2) タ
ールの改質反応が進行し、気体燃料の生成が増加する。また、揮発したアルカリ金属はシリカ・
アルミナ粒子に捕集されやすく、すぐに触媒活性を失う[4]。このため、低温でのタール完全改
質には、揮発分―チャー間の相互作用とアルカリ金属の揮発・触媒作用を高度に制御する必要が
あった。 
 
参考文献[1] G. Guan, C. Fushimi et al., Particuology, 8, 602606, 2010 [2] C. Fushimi, G. Guan et al., 
Powder Technol., 209, 18, 2011 [3] R. Hoya and C. Fushimi Fuel Process. Technol., 164, 8091, 2017 
[4] C.-Z. Li, Fuel, 86, 16641683, 2007 
 
２．研究の目的 
本研究では、粒子落下型熱分解炉に高速気固分

離器とガス化炉を統合した新規石炭ガス化炉を開
発する。従来は難しかった 750900 ºC でのタール
の完全改質とチャーの迅速ガス化を促進するた
め、石炭から生成するチャーを熱媒体兼タール改
質触媒として使い、タール・チャー相互作用（反
応）、粒子と揮発分の流動と伝熱の 3 つを高度制御
することにより、冷ガス効率 8590%の達成を目
指す。 
 
３．研究の方法 
3.1 熱分解・ガス化実験 
図 1 に示すような実験装置図において、

900 ºC に加熱した石英製ダウナー型熱分解
炉(内径 20 mm, 長さ 1000 mm)の上部から
スクリューフィーダーを用いて石炭粒子
（Loy Yang 褐炭、粒径: 250-300 µm）と、900 
ºC に予熱した活性炭を供給し、石炭の熱分
解を行った。試料は表 1 に示すとおりであ
る。熱分解炉への活性炭供給量 FA.C.[g/min]
を変えて、石炭の熱分解生成物であるガス、
タール、チャーの収率の変化を調べた。 
ガス分については GC-2014（Shimadzu, TCD 検出器）によって H2, CO2, CO, CH4, C2H4の定性、

定量を行った。また、生成されるガスの経時変化については、ガスバッグ入口前に micro GC 
(INFICON: 3000 micro GC ガス分析器) を接続して定性及び定量を行った。なお、ガス分につい
ては、活性炭からも生成するため、ブランク実験として、活性炭のみ供給した場合の、活性炭 1 
g あたりのガスの生成量[mol]を求め、その値を本実験のガスの生成量から差し引いて実際の収
率を算出した。タールトラップ、コールドトラップをジクロロメタンで洗浄することにより得ら
れたタール分を重質タール(heavy tar)と定義し、チャー、重質タールについては CHN 分析装置
（J-SCIENCE, MICRO CODER IM10）を用いて定量分析を行った。軽質タール(light tar)について
はメタノールに溶解し、20 種類の芳香族標準試料を用いて GC-2014（Shimadzu, FID 検出器）に
よって定性、定量を行った。活性炭表面に付着した炭素分（Deposited carbon）については活性炭
のみを供給した時の活性炭供給量と回収量の比と石炭熱分解実験での活性炭供給量と回収量の
比を用いて算出した。Deposited carbon の定性分析として FT-IR（日本分光製：FT-IR 4100）を用
いて実験前後の活性炭の官能基を調べた。また、窒素吸脱着法により比表面積と細孔容積、細孔
径分布を調べ、比重法により活性炭の実験前後の粒子密度の変化を調べた。 
ガス化実験では、石英製ダウナー型熱分解炉下部に石英製気泡流動層ガス化炉 (内径 43 mm、

高さ 200 mm) を接続したものを反応器とした。スクリューフィーダーを用いて石炭粒子 (Loy 
Yang 褐炭) 及び 900 ºC に予熱した炭素粒子 (人造黒鉛 PGA-120、粒径: 106-150 µm) を、下部か 
ら窒素及びガス化剤として水蒸気を供給して、石炭の熱分解と Char 及び付着炭素(deposited 

Proximate analysis [wt %] 
Moisture Ash Volatiles Fixed 

carbon 
15.3 0.8 45.0 38.9 

Ultimate analysis [wt%, d.a.f] 
H C N O  

4.7 62.8 0.6 31.9 

図 1 熱分解・ガス化実験装置図 

表 1 Loy Yang炭の工業分析値と元素分析値[5] 



carbon: D.C.)のガス化を 850 ℃で行った。この実験では、熱分解由来の燃料ガスと、ガス化由来
の燃料ガスを分離するために、熱分解とガス化は同時に行わず、8 min かけて熱分解を行った後、
ガス化を開始した。ガス化時間は、熱分解を開始してから 158 min 以上行うこととし、CO ガス
の生成が見られなくなるまで実験を行った。ガス化実験でもブランク実験として、人造黒鉛のみ
供給した場合のガスの生成量[mol]を求め、その値を本実験のガスの生成量から差し引いて実際
の収率を算出した。 
参考文献[5] C. Fushimi et al., Fuel Processing Technology, 167, 136-145, 2017 
 
3.2 ガス化反応器モデルの構築と最大熱効率の計算 
低温ガス化向けに設計された三塔式循環流動層ガス化炉の計算モデルを作成し、熱収支計算

により低温ガス化での冷ガス効率、ガス化時間およびガス化炉の大きさの推定を行った。三塔式
循環流動層ガス化炉モデルはダウナー型熱分解炉モデル、ライザー型燃焼炉をプロセスシミュ
レータ Aspen Plus®を用いて作成し、気泡流動層ガス化炉モデルについては別途 Excel®を用いて
作成した。ガス化炉モデルでは低温での Langmuir-Hinshelwood model 型の反応速度式を用いるこ
とにより、実験データ[6,7]に基づいて、水素ガスによる水蒸気ガス化の反応阻害の影響を考慮に
いれた。気泡流動層は、濃厚層とフリーボード（希薄相）に分けた。さらに、濃厚層はエマルシ
ョン相と気泡相の二つに分け、それぞれ完全混合層(Continuously stirred tank reactor: CSTR)のセル
から構成されるものとした。気泡相の流れが押し出し流れ(plug flow)に近づくように、11 個のセ
ルを逐次に繋げるモデルとした。 
 
参考文献 [6] K. Matsuoka, S. Hosokai, K. Kuramoto, Y. Suzuki Fuel Process. Technol., 109, 43–48, 2013 
[7] K. Matsuoka, S. Hosokai, Y. Kato, K. Kuramoto, Y. Suzuki, K. Norinaga, J.-i. Hayashi Fuel Process. 
Technol. 116, 308–316, 2013 
 
3.3 Computer fluid dynamics (CFD)によるダウナー熱分解炉とガス化炉の流動解析 
 CFD を用いて、従来の円筒型ダウナーを含む 4 つのダウナーと、ダウナー出口の内径(Do)が異
なる 3 つの円錐ダウナーをシミュレーションした。3 つの異なるガス流速(Ug)で流動挙動を調べ
た。CFD の計算には、気相の k–ε乱流モデルと、kinetic theory of granular flow（KTGF）に基づ
く TFM を統合して計算した。シミュレーションは、市販の FLUENT ソフトウェア 15.0 を使用
して実行した。支配方程式は有限体積法を用いて解いた。 2D 計算領域は、解のメッシュ密度へ
の依存を最小限に抑えるために選択された 122,500 の長方形のセルによって離散化した。対流項
を離散化するために、first-order upwind scheme と implicit formulation を使用した。 2 つの連続す
る繰り返しの相対誤差は、残差コンポーネントごとに 10-3の収束基準を指定した。SIMPLE アル
ゴリズムを多相流に拡張した位相結合 SIMPLE（PC-SIMPLE）アルゴリズムを、圧力と速度の結
合に適用した。 
 
3.4 高効率気固分離器の開発実験 
作製した装置はアクリル製の円筒パイプでできたダウナー部(Downer section)、気固分離部

(Separator section)、流動層部(BFB section)から構成される。気固分離部からのガスシールのパ

イプが流動層部の蓋をしているゴム栓を貫通して挿入されている。実験では供給する粒子とし

て人造黒鉛粒子(PAG-120、日本黒鉛製)をふるいにかけて、粒径 106–150 µm の範囲のものを用

いた。流動層の流動化ガスは空気とした。ダウナー反応器からの生成ガスのモデル流体として、

空気との判別が容易な CO2 ガスを用いた。粒子を流動層部に所定の高さ(Hb)まで充填し、さら

に装置上部のフィーダーについても設定した粒子量で充填した。 
常温常圧下にて CO2ガスを装置上部から流入し、気固分離部から排出ガスに含まれる CO2ガ

スの量をマイクロ GC (Fusion, INFICON)で測定した。ガスの分離効率 ηG [%]を次式のように

定義して、気固分離器のガスの分離性能を評価した。 

= 気固分離部の 回収量[ ⁄ ]
装置に流入した 量[ ⁄ ]

× 100 (1) 

また、固体の分離効率を明らかにするために、気固分離部からの排出ガス中に含まれる粒子を円

筒ろ紙フィルターで捕集した。 
本実験では、流動層部の分散板(不織布)からガスシールの先端位置までの高さをHsと定義し、

それぞれの高さにおいて実験を行った。また、6 ヵ所に圧力センサー(AP-C35, KEYENCE)を設

置して圧力変化を 1 Hz で測定した。圧力センサーのデータは、Data Logger(CONTEC)を使用

して PC に取り込んだ。それらの結果から Hsと圧力と分離性能の関係を調べた。 
粒子の供給は、ストップバルブを開放することで設定された流量でフィーダーに CO2 流れ込

むようにすることで行った。流れ込む CO2の流量を変えることにより、粒子供給フラックス Gs= 



9.29, 12.4, 31.0 kg/m2·s で炭素粒子の供給を行った。 
 
４．研究成果 
4.1 熱分解・ガス化実験 

AC 供給無しの石炭熱分解では、炭素と水素の収支はそれぞれ 74.5％と 59.6％であった。AC
を石炭と共に使用した場合、炭素と水素の収率はそれぞれ 89.53％と 82.58％であった。実験の標
準偏差は±6.2％であった。両方の場合を比較すると、炭素収支は 15.03 mol-C / 100 mol-C 増加
し、水素は 22.98 mol-H / 100 mol- 

H 増加した。活性炭の供給により Heavy tar の収率の大幅な減少、Light tar 生成の完全抑制と
付着炭素（Deposited carbon）が見られた。タールの分解が促進されたことを示している。既往の
研究[8]では低沸点成分は炭素物質（その文献では活性炭のこと）に触媒され分解、高沸点成分に
ついてはコーキングが進み、活性炭 
表面に付着し Deposited carbon となると報告されている。また、他の文献[9]で固定層を用いてバ
イオマスから発生するタールをチャーで削減する研究がなされたが、この文献でも Heavy tar 成
分は比較的分解しづらいと報告されている。本実験結果もこれらの文献の報告と同様に Heavy 
tar の完全分解はできなかったが、Light tar の生成を完全に抑えることができた。 

850 ºC での水蒸気ガス化実験では、ガス化前期（0-30 min）では C/C（供給炭素中の炭素量/石
炭の炭素量）が大きいほどガス化速度が向上する傾向にあった。これは C/C が大きいほど炭素
粒子によるタール吸着量が増加し、Char の反応性が向上したためだと考えられる。また、この
傾向は炭素供給量が多いときには確認できなかった。また、ガス化後期（30 min 以降）ではガス
化速度が減速傾向にあった。この傾向は C/C の値が大きいほど顕著であることから、Char の反
応が終了し反応性の低い付着炭素のみ残留したためと考えられる。また、C/C の増加によって付
着炭素の成分の一部が変化したことが確認された。これは、石炭に対する炭素粒子量が多いほど
付着炭素の分布が希薄化し、炭素成分による改質効果を受け易くなったためだと考えられる。 
 
参考文献[8] D.M.L. Griffiths, J.S.R. Mainhood, Fuel, 46, 167–176, 1967 
[9] J. Park et al. Biomass and Bioenergy, 90, 114–121, 2016 
 
4.2 ガス化反応器モデルの構築と最大熱効率の計算 
三塔式循環流動層ガス化炉モデルを用いた 800–900 ºC における熱収支計算の結果、冷ガス効

率は 800 ºC で最大の 85.0%となり、850 ºC と 900 ºC では減少しそれぞれ 82.7%と 80.9%となっ
た。熱分解とガス化において未回収の水素分があり、これを H2 ガスとして回収できた場合は、
冷ガス効率がさらに 8.6%上昇する可能性があることがわかった。 

800–900 ºC における必要ガス化反応時間の計算の結果、800 ºC で最大の 266.7 分となり 900 ºC
では減少し 19.5 分となった。さらに必要ガス化反応時間は 850 ºC を下回ると急激に増大するこ
とが分かった。 
また反応器を循環する熱媒体粒子量について計算するとガス化温度の上昇に伴い熱媒体粒子

量は増大する傾向が得られた。得られた必要ガス化反応時間と熱媒体粒子量を基に気泡流動層
ガス化炉の体積を推算した結果、ガス化温度の低下に伴いガス化炉体積は増大する傾向が得ら
れた。また気泡流動層ガス化炉の体積は 850 ºC を下回ると急激に増大することが分かった。以
上の計算結果からガス化温度の上昇は冷ガス効率の増大および気泡流動層ガス化炉体積の減少
につながるが、熱媒体粒子の循環量は増大することが分かった。冷ガス効率の増大および気泡流
動層ガス化炉体積の減少と熱媒体粒子の循環量のトレードオフの関係にあり、ガス化温度変化
に対するそれぞれの応答性から 850 ºC が低温ガス化における最適温度だと考えられる。 
 
4.3 Computer fluid dynamics (CFD)によるダウナー熱分解炉とガス化炉の流動解析 

CFD を用いて、ダウナー型熱分解炉の下部を小さくした conical downer での粒子濃度を計算し
た。それぞれ、3 つの異なる Ugでシミュレーションを行い、シミュレーション時間は 40 秒とし
た。多くの場合で、シミュレーション時間が 25 秒を超えたときに流れ場が定常状態に達したこ
とから、この研究では 25-40 秒の非定常流れシミュレーションデータの平均結果の値を用いる。 
従来のダウナーでの欠点である粒子濃度を大きくすることができることを明らかにした。Do

の減少に伴い、中央領域での粒子密度がわずかに増加した。 
また、Discrete Element Method（DEM）と Computational Fluid Dynamics（CFD）を連成した固

体-流体連成シミュレーション手法（DEM-CFD 法）に、符号付距離関数と埋込境界法を融合した
壁境界モデルと DEM 粗視化モデル（分担者が独自開発したスケーリング則）を導入してシンプ
ルなアルゴリズムで循環流動層の数値シミュレーションを実行できる計算手法を開発した。（ 

 
4.4 高効率気固分離器の開発実験 
フィーダーから粒子を投入した状態での CO2ガスの回収率を測定した。いずれの Hsの場合で

も、粒子フラックスが大きいほどガスの分離効率 ηG が低下していることがわかった。流動層か
らの空気の混入を考えると Hsが 12.0 cm のときに ηGが最も大きくなり、85%以上に到達した。
また、粒子フラックスが増えると ηG が減少する傾向がみられた。これは粒子噴流の影響で流動



層部へ CO2ガスが流れ込みやすくなったためだと考えられる。また、本実験での Gs の範囲にお
いては、実験前後での気固分離部ガス出口のフィルターに質量変化は見られず、粒子の分離が十
分にできていることが分かった。 
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