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研究成果の概要（和文）：固体酸化物形セルに水蒸気と二酸化炭素を供給し同時電解（共電解）を利用するシス
テムは，シンプルなプロセスから高いエネルギー効率で炭化水素系燃料を合成可能なため，再生可能エネルギー
からのインフラ適合性の高い燃料製造，電力負荷平準デバイスとして期待できる．ただし，水蒸気・二酸化炭素
電解反応および逆水性シフト反応は吸熱反応であり，セル内の温度や反応分布の要因は複雑であるため，共電解
中の固体酸化物形セル内の電解・反応・温度分布のマルチフィジックス解析スキームを開発し，その性能に対す
る支配因子を整理した．

研究成果の概要（英文）：A system in which water vapor and carbon dioxide are supplied to a solid 
oxide cell for co-electrolysis can synthesize hydrocarbon fuels with high energy efficiency from a 
simple process, and is expected to be a highly infrastructure-compatible fuel production and power 
load leveling device from renewable energy sources. However, the steam/carbon dioxide electrolysis 
and reverse aqueous shift reactions are endothermic reactions, and the factors affecting the 
temperature and reaction distribution in the cell are complex. Therefore, we have developed a 
multiphysics analysis scheme for the electrolysis, reaction, and temperature distribution in a solid
 oxide cell during co-electrolysis, and organized the dominant factors for its performance.

研究分野：熱工学

キーワード： 水蒸気電解　二酸化炭素共電解　メタネーション　逆シフト反応

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究において開発された共電解中の固体酸化物形セル内の発電・反応・温度分布のマルチフィジックス解析ス
キームは学術的にも新しく，多数の学術論文や学会発表に至った．また本研究を遂行中にも共電解を用いた実証
試験がいくつかスタートするなど注目を浴びている技術であり社会的意義も大きい．

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
固体酸化物形セルに水蒸気と二酸化炭素を供給し同時電解（共電解）を利用するシステムは，シ
ンプルなプロセスから高いエネルギー効率で炭化水素系燃料を合成可能なため，再生可能エネ
ルギーからのインフラ適合性の高い燃料製造，電力負荷平準デバイスとして期待できる．さらに
木材チップやバガス，下水プラントなどからのバイオマス由来の水素・水蒸気・二酸化炭素・炭
化水素混合ガスを貯蔵・利用しやすい炭化水素燃料としてアップグレードすることで，バイオマ
スの利用も促進できる．ただし，水蒸気・二酸化炭素電解反応および逆水性シフト反応は吸熱反
応であり，セル内の温度や反応分布の要因は複雑であるため，その系統的な理解やセル構造の最
適化はほとんどされていなかった．  
 
 
２．研究の目的 
 
二酸化炭素・水蒸気を共電解中の固体酸化物形セル内の発電・反応・温度分布のマルチフィジ
ックス解析スキームを開発し，実験的にその妥当性を検証すると共に，その性能・劣化に対する
支配因子を整理することとした． 
 
 
３．研究の方法 
 
二酸化炭素・水蒸気を共電解中の固体酸化物形セル内の発電・反応・温度分布およびその支配因
子を明らかにするために下記の検討を行う． 
(1) 反応過電圧，エントロピー変化，水性シフト反応，メタネーション反応，ガス拡散，イオン
輸送のすべてを考慮し，連成させた数値解析コードを開発する． 
(2) 共電解セルの下流に温度を低下させながらメタン濃度を増加させるような一体型セルを想
定した実験系を製作する．その系において熱電対により共電解運転中の温度分布を測定し，数値
解析結果と比較し，それぞれの運転条件における支配的なパラメータを検討した．必要に応じて
ガスクロや質量分析計を用いた濃度分布測定を行う． 
 
 
４．研究成果 
 
 開発解析モデルでは，原料極(アノード)，電解質，空気極(カソード)の 3層間におけるイオン・
電子の流れを考慮した．また，多孔質内において速やかに気体の物質が供給・排出されると仮定
し，濃度過電圧以外の反応過電圧と抵抗過電圧を全体の過電圧として考えた． 
各層における電子・イオン抵抗過電圧は 2次元オームの式を用いた． 
各イオン種，電子の有効伝導率には空隙率，イオン電導相(YSZ)の体積割合，屈曲度を考慮した． 
反応過電圧には反応物質の活量で補正された Buttler-Volmer形式の式を用いた．この式では理
想気体定数，温度，反応系における移動電子数，定数，体積反応電流密度，交換電流密度を考慮

 
図 1 温度分布と数値解析による濃度分布，実測出口濃度(右) 
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した．交換電流密度は電極毎にアレニウス型の温度関数として ΔE は活性化エネルギー [J/mol]
を示す．活性化エネルギーは ΔE_a=120 [kJ/mol]，ΔE_c=130 [kJ/mol]とした．境界条件は両極とも
に白金表面で等電位とした． 
メタネーション反応，シフト反応の標準触媒担持量あたりの反応速度は，実測より下記のよう
に与えた． 

݇௠௘ = 4.01 × 10ସ × ݌ݔ݁ ൬−10.8 ×
1000
ܶ

൰,   

݇௦௙௧ = 1.10 × 10ଶ × 8.9−)݌ݔ݁ × 1000/ܶ). 
 
以上のように開発したモデルを，電解セルの下流で温度を低下させることで，反応平衡をメタ
ン側に寄せメタン濃度を増加させるような一体型セルに適用し，濃度分布を計算した．その際の
温度分布を図 1の左上に，基準条件において数値解析から求めた濃度分布を左下に示した．特に
200～250mmで水素濃度と一酸化炭素濃度が低下しメタン濃度が上昇していることがわかる．こ
の領域では温度が 700から 400℃前後まで低下しており，前述のメタン生成平衡反応の温度依存
性によってメタンが生成したと考えられる．一方，二酸化炭素は 230mm前後まで濃度が上昇し
その下流側で濃度が下がるような特異的な濃度分布を示した．これは逆シフト反応によっての
平衡と逆シフト反応速度，そしてメタネーション反応速度のバランスが温度域によって変化す
ることによる．出口メタン濃度に与える支配因子としては，中低温領域での逆シフト反応速度で
あると考えられる． 
 さらに，実際にこのような共電解・メタネーション一体型セルの模擬セルを制作し，出口濃度
を実測した．その出口濃度を図 1(右)に示すが，数値解析結果とよく一致しており本研究で作成
した数値解析モデルの妥当性が示された． 
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