
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１３１０１

基盤研究(A)（一般）

2016～2014

ソーラー試験による太陽集熱水分解水素製造システムの開発

Development of solar concentrating thermochemical water splitting hydrogen 
production system via solar demonstration

６０２７２８１１研究者番号：

児玉　竜也（Kodama, Tatsuya）

新潟大学・自然科学系・教授

研究期間：

２６２４９１５１

平成 年 月 日現在２９   ６ １２

円    31,200,000

研究成果の概要（和文）：世界のサンベルト地域で太陽集熱によって水を分解して水素を製造する反応システム
のプロトタイプの開発を目指し，金属酸化物（反応性セラミック）を媒体とする2段階水熱分解サイクルを用い
た２つのタイプのソーラー反応器（円錐型発泡体デバイス式および粒子流動層式）の開発を行った．これらソー
ラー水熱分解反応器の原理で水素製造が可能であることを，30～40kWth反応器のソーラー試験で立証した．両反
応器の実用化の設計概念を検討した結果，流動層式反応器は1サイクル当たりの水素製造能が大きいことかMWth
級システムでの実用化に，発泡体式反応器は500kWth程度の小型システムでの実用化に適していることが見出さ
れた。

研究成果の概要（英文）：In order to develop the prototype reactor system for water splitting to 
produce solar hydrogen by utilizing concentrated solar radiation in world sun-belt regions with 
abundant insolation, two types of the solar reactors (the conical foam device reactor type and the 
particle fluidized bed reactor type) for two-step thermochemical water splitting cycle using metal 
oxide redox pair (reactive ceramics) are developed. In this work, solar demonstrations of 30-40kWth 
scale reactors have proven that the two reactor concepts can split water to produce hydrogen 
utilizing concentrating solar thermal energy. For industrial application, the fluidized reactor 
system concept is suitable for MWth-scale solar hydrogen production plants since the hydrogen 
productivity per cycle is very high. On the other hand, the foam device reactor system concept is 
suitable for around 500kWth small hydrogen production systems.

研究分野：エネルギー化学

キーワード： 太陽熱　水素製造　水分解　反応システム　反応性セラミック　触媒　再生可能エネルギー　エネルギ
ー転換
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
(1) 太陽日射の豊富なサンベルト地域(米国
南西部，豪州，北アフリカ，中東，中国内陸
部等)では，近年，5～500MWthの大型タワー
型集光システムが実用化され，太陽集熱によ
る太陽熱発電が実用化された。このような大
型集光システムでは～1500℃の太陽集熱が可
能である。このような利点を活かし，欧米諸
国では，次世代技術として「熱化学サイクル
よる太陽集熱水分解水素製造システム」の開
発が活性化している。 
 
(2) 現在，最も有望な水熱分解サイクルとし
て開発の主流となっているのは下記の反応性
セラミック(非揮発性金属酸化物)による２段
階水熱分解サイクルである。 

MxOy →MxOy- + 1/2O2         
（熱還元(T-R)ステップ） ＞1300 C̊） (1) 

MxOy- + H2O →MxOy + H2          

（水分解(W-D)ステップ）＜ 1000 C̊） (2) 
反応性セラミック(MxOy)としては，セリア系
（CeO2/ CeO2-）等が高活性と評価されている。
熱還元反応の温度が高くなるにしたがって熱
力学的平衡論上は水素生成量が増大する。一
方で反応器を構成する部材の面では高温材が
必要となり実用化が難しくなってくる。 
 
(3) 研究代表者は，部材面の問題を回避して
高温反応を行える石英窓型ソーラー反応器と
して「発泡体デバイス式水熱分解器」と「流
動層式水熱分解器」の２つのタイプを提案，
開発を行ってきた。 
 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究では，研究代表者が考案し開発中
の２つのタイプのソーラー水熱分解器，「発
泡体デバイス式水熱分解器」と「流動層式水
熱分解器」について，30～40kWthの反応器を
試作・改良し，「発泡体デバイス式反応器」
は韓国国研 KIER の太陽炉で，「流動層式反
応器」は大型サンシミュレータ（19 灯の
7kWe-キセノンランプにより 30kWth の疑似
太陽集光照射が可能）及び宮崎大学に設置し
たビームダウン太陽集光システムでソーラ
ー性能試験する。本研究の遂行により，実用
化反応システムの設計概念を構築する。 
 
(2) 研究代表者が開発中の「発泡体デバイス
式水熱分解器」(図 1)は，反応性セラミック
を担持したジルコニア発泡体デバイスに石
英窓を通し太陽集光を直接照射して反応を
行う方式である。N2ガス(熱還元反応)と水蒸
気(水分解反応)を交互に流通し２段階反応
を行う。これまでにセリアで被覆した“平面
型”発泡体デバイスによるソーラー反応器を
作製，韓国国研エネルギー研究所(KIER)の
40kWth太陽炉でソーラー試験し，水素を連続
サイクルで製造することに成功している。さ
らに反応効率を上げるにはデバイス形状を

“円錐型”(図 1)に改良し，反応デバイスの
受光面積を拡大(4 倍)することが有効である。
本研究では図１の円錐型発泡体デバイス式
反応器を試作，KIER 太陽炉でソーラー試験
を行う。 

 
図 1 発泡体デバイス式ソーラー水熱分解器 

 
(3) 上記の発泡体デバイス式の反応器開発
を行う一方で，これらデバイス式反応器には
反応性セラミックの充填量と反応表面積に
限界があるという欠点が指摘されている。研
究代表者は，この問題を克服する反応器とし
て「反応性セラミック粒子による流動層式水
熱分解器」(図 2)を並行して開発している。 
 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

 
 
 
 

 
図 2 流動層式ソーラー水熱分解器 

 
この反応器では反応性セラミック“粒子”を
反応体とすることで反応性セラミックの充
填量・反応表面積が大きくなり，水素製造能
力を格段に向上させることが期待できる。ま
た，内循環流動層により上部で太陽集光照射
によって加熱された粒子の下部への流動を
促進し，流動層内の伝熱を向上させる。２段
階反応は N2ガス(熱還元反応)と水蒸気(水分
解反応)を交互に流通して行う。さらに研究
代表者は，内循環流動層を円環部分と内管部
分の二室に分離し，それぞれに窒素と水蒸気
を同時供給することで２段階反応を反応器
内で同時に進行させ,１段階プロセスとして
水素製造を行なえる反応器も提案している。 
これら流動層式反応器には太陽集光を下



方反射(ビームダウン)する集光システムが
必要だが,研究代表者は三鷹光器(株)のビー
ムダウン集光システムを採用し，宮崎県，宮
崎大学の支援を受け，反応器の試験フィール
ドとして 100kWth集光システムを宮崎大学に
2012年に建設した(図 3)。本研究では，上記
の「発泡体デバイス式水熱分解器」の開発と
並行して，流動層式ソーラー水熱分解器につ
いても 30～40kWth で試作し，大型サンシミ
ュレータ及び宮崎ビームダウン太陽集光シ
ステムにてソーラー性能試験する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 宮崎ビームダウン太陽集光システム 

 

 
３．研究の方法 
(1) 円錐型発泡体デバイス式ソーラー水分
解器の開発については新潟大既存の“平面
型”発泡体デバイス式反応器を“円錐型”に
改造し，デバイスの光照射可能面積を約 4倍
に拡大させ，水素製造性能の向上を目指した。
この円錐型デバイス式反応器を，40kWthKIER
太陽炉(図 4)を用いてソーラー試験した。 

図 4 韓国 KIERの 40kWth太陽炉 

 

 

図 5 円錐型発泡体デバイス式ソーラー水熱分解器と 

その各構成部 

 

図 5に“円錐型”デバイス式に改造した反応

器を示した。円錐型デバイスの形状は KIER
と共同開発した熱・物質移動解析ソフトを用
いて設計した。また，反応器内のガスの流れ
が最適になるよう反応器の内部構造も数値
解析で再設計して改造した。円錐型発泡体デ
バイスは安定化ジルコニア発泡体に，反応性
セラミックとしてセリア粒子，あるいは Fe
を 5mol%ドープしたセリア粒子をスピンコ
ート法で 30～40wt%担持して作製した。また，
これを固定するためにフランジ，デバイス安
定器・ホルダー等（図 5下）も改造した。反
応器内に設置した反応デバイスに太陽集光
を，石英窓を通して直接照射しながら，N2

ガス(熱還元ステップ)と水蒸気(水分解ステ
ップ)を交互に流通して２段階反応を行った。 
 
(2) 流動層式ソーラー水熱分解器の開発に
ついては，新潟大既存の 30kWth及び 40kWth

反応器を改造し，それぞれを大型サンシミュ
レータ(図 6)及び宮崎大ビームダウン太陽集
光システム(図 3，7)で性能試験した。まず，
反応器のコールドモデルを作製・試験し，そ
の結果を流動層解析ソフトにて数値解析し
て，分散板の改良，中央ドラフト管の配置位
置(有無も含む)，粒子粒径等を最適化した。
この結果から 30kWth及び 40kWth反応器を改
造した。並行して 40kWth反応器上部に設置す
る太陽集光濃縮反射鏡(CPC)の改良も行った。
流動粒子としては石英砂を使用して予備試
験した後，反応セラミック粒子としてセリア
破砕球(100～300m)を使用した。 

 
図 6 30kWth反応器と大型サンシミュレータによる試験 

 

図 7 40kWth反応器と宮崎ビームダウン太陽集光 

システムによる試験 

 

(3) 並行して，反応性セラミックの真球状微
粒子化と低温高活性化について検討した。低
いガス流速で十分な流動を得ることができ
れば，太陽集光照射時の流動層の達成温度を



高温化でき，また，ガス導入に伴う圧力損失
が減るのでシステム全体のエネルギー効率
も向上する。これには流動粒子として均一な
真球状微粒子を使用することが効果的であ
る(従来は破砕球セリアを使用）。この観点か
らスプレードライ法によるセリアの真球状
微粒子の合成を検討した。水分蒸発能の異な
る3種類の大型スプレードライ装置を用いて
合成を試みた。また，反応サイクル自体の低
温化も反応・エネルギー効率を高めるために
効果的であることから，低温活性型反応性セ
ラミックの候補として Fe, Mn, Co, Niドープ
セリア，及び種々のペロブスカイトの粒子を
合成し，熱重量分析等により２段階水分解サ
イクルの反応活性を検討した。 
 
 
４．研究成果 
(1) 円錐型発泡体デバイス式ソーラー水分
解器の開発について 
 円錐型発泡体デバイスとして，セリア,あ
るいは Fe ドープ(5mol%)セリアを 30wt％担
持し 1100℃で焼成したもの，セリアを 40wt%
担持し 1100℃と 1200℃で焼成したものを作
製し太陽炉でソーラー試験した。熱還元
(T-R)ステップ(55 分間)における太陽集光照
射時では，デバイス表面全体を 1200－1600℃
の温度範囲内に加熱できた。一方，水分解
(W-D)ステップはデバイス温度 900－1100℃
で行った。セリアを 40wt%担持し 1200℃で焼
成したデバイスの水素発生量が最も大きか
った。図 8に 8サイクル目の水素生成プロフ
ァイル，図 9に各サイクルの水素発生量を示
した。上記デバイスでは，今回試験した 8サ
イクルの間，反応活性の低下はほとんど見ら
れなかった。従来の平面型デバイスと比較し
て，水素発生量は 2 倍近くに増大し,また従
来問題であったサイクルによる水素発生量
の大きなバラつきが顕著に改善され，安定し
た水素製造量を維持できるようになった。 
この結果を基に円錐型発泡体デバイス式ソ
ーラー水分解器の実用化プロトタイプの設
計概念の検討を行った。その結果，本反応器
は500 kWth程度のディッシュ型太陽集光シス
テムと組み合わせた小型システムとしての
利用が有望であると結論された。 

 
図 8 水分解(W-D)ステップにおける 
水素生成プロファイル（8サイクル目） 

 

図 9 各サイクルによる水素製造量 

 
(2) 流動層式ソーラー水分解器の開発につ
いて 
大型サンシミュレータによる 30kWth 反応
器の試験では，熱還元(T-R)ステップ時の流
動層中心温度が 1400℃以上に達し，相当量の
酸素の生成が確認された(図 10 上)。続く水
分解(W-D)ステップでは 800℃で 10～
20Ndm3/サイクルの水素が生成した(図10下)。
前述の発泡体デバイス式ソーラー反応器と
比較すると，熱還元(T-R)ステップに，3～4
倍の時間を要するものの，1 サイクル当たり
の水素発生量は約 20 倍であった。 

図 10 大型集光シミュレータによる 30kWth反応器の 

水熱分解反応試験 

 

一方，40kWth反応器の宮崎大ビームダウン
集光システムで性能試験では，熱還元(T-R)
ステップ時の流動層中心温度は約 1200℃で
あり(図 11)，水分解(W-D)ステップの水素発
生量は 300Ncm3/サイクルであった。 
以上の結果から本反応システムのコンセプ
トによって太陽集熱で水の分解サイクルが
行えることが初めて確認された。課題として，
①ビームダウン太陽集光システムによる熱
還元ステップにおいて流動層温度を 1400℃
以上に高める，②あるいは反応の熱還元温度
自体を低温化する，が見出された。これには



集光システムの集光性能(CPC 等)を高める
ほか，上述したように，反応性セラミックの
真球状微粒子化，低温高活性化が重要である。 
これらの結果を基に流動層式ソーラー水分
解器の実用化プロトタイプの設計概念を検
討した。その結果，本反応器は 2～5 MWthの
大型ビームダウン太陽集光システムと組み
合わせることが有効であり，それ以上の大型
化には，システムのクラスカー化が有望であ
ると結論された。 
 
(3) 反応性セラミックの真球状微粒子化，低
温高活性化について 
 水分蒸発能 30kg/h の大型スプレードライ
装置を用い，硝酸セリアの真球状粒子を合成
できた。これを 300～1000℃で焼成し，粒径
約 100m の真球状セリアの合成に成功した
（図 11）。 

 

図 11 合成した真球状セリアの SEM像 
 
コールドモデルによる流動試験の結果，この
粒子によって流動化に必要なガス流量を破
砕球の 2分の 1以下にできることが分かった。 
 また，低温活性型反応性セラミックとして
は，Mn を 5mol%ドープしたセリアの活性が
高く，1300℃の熱還元温度で従来のセリアの
7～8倍の活性が得られることが見出された。 
 以上の結果から Mnドープセリアの真球状
微粒子を使用すれば，流動層ソーラー水熱分
解器による水素製造システムの水素製造能
を各段に高めることができると結論された。 
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