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１．まえがき

京都議定書（COP３）1）では，日本は2008年度から2012

年度までに，温室効果ガスの排出を1990年度比の６％削減

することが義務づけられている．

CO2排出量の大きな部分は大量の化石燃料を使用する事

業用火力発電所から排出されている．石炭焚火力発電所か

らのCO2放出は，全電力の約45％，日本におけるCO2全放

出の約13％に相当している2）．従って，石炭焚火力発電所

からのCO2排出抑制技術を確立することは地球温暖化対策

として効果的である．そこで，技術と実績がある大型火力

発電所用回転再生式熱交換器3）を応用したCO2分離器に，

高性能CO2吸収・放出特性をもつセラミックス4），5）を組み

込み，温度制御を適切に行うことにより，CO2の高性能の

分離・回収が可能かについてのフィージビリティー研究を

行う．

これまでCO2を分離する方法として化学吸収法，物理吸

着法，膜分離法等がある．化学吸収法はアミン溶液などで

CO2を吸収し，吸収液を加熱することでCO2を分離・回収

する．吸収液の劣化による廃液処理の問題があり，排ガス

の冷却が必要など，CO2分離・回収のエネルギー消費が大

きい6）．物理吸着法として排ガスを吸着剤（ゼオライトな

ど）に通し，圧力をかけて吸着し，加熱・減圧することに

よりCO2を分離・回収する．吸着効率を上げるため，排ガス

を冷却，加圧・減圧するための消費エネルギーが大きい7）．

また，膜分離法は高分子膜のガス浸透速度の違いにより

CO2を分離・回収する．膜の分解能，膜の耐久性，信頼性

が課題である．

ここでは，回転再生式CO2分離器を提案し，燃焼ガス中

のCO2を連続的に分離する際の性能を解析的に検証する．

２．回転再生式CO2分離器の原理

リチウムジルコネート（Li2ZrO3）は式（1）の可逆反応に

より，高温で機能するCO2吸収材であることが明らかにさ

れている4）．これは，700℃付近を境に低温側ではCO2を吸

収し，反応して酸化ジルコニウム（ZrO2）になり，高温

側ではCO2を放出してリチウムジルコネートに戻るという

ものである．

Li2ZrO3＋CO2 ⇔ ZrO2＋LiCO3 ………………………（1）

この反応は，リチウム複合酸化物とCO2が反応して酸化

物と炭酸リチウムが生成するものであることから，一連の

リチウム複合酸化物についても反応挙動が調べられ，同様

の可逆反応を示すリチウムオルソシリケート（以下リチウ

ムシリケート，Li4SiO4）が見出された5）．このリチウムシ

リケートには，安価なシリコンを主成分とすること，室温

で大気中のCO2を吸収できる高い反応性を有すること，な

どの特長がある．この反応を以下に記す．
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Li4SiO4＋CO2 ⇔ Li2SiO3＋Li2CO3 ……………………（2）

これらの新しいCO2吸収材料は，CO2と反応しやすい酸

化リチウムと安定なセラミックスである酸化ジルコニウム

もしくは酸化珪素を複合させた粉末状の物質で，酸化リチ

ウムが酸化物の粒子から出入りすることでCO2の吸収と放

出が繰り返し進行する．体積比で約500倍のCO2を吸収でき

る非常にコンパクトな吸収材であることから，装置の小型

化に大きく貢献し得るものである．また，室温から700℃

までの従来にない広い温度範囲で繰り返し使用できるとい

う独特の性質から，熱を有効に利用するシステム上の工夫

が可能となり，CO2の分離エネルギーを大きく低減させる

ことが期待される．

このセラミックスを図１に示すユングストローム空気予

熱器の技術を応用した回転再生式CO2分離器に用い，CO2

を分離・回収するものである．

ユングストローム空気予熱器は，ボイラー燃焼排ガスの

熱を回収するため，蓄熱体を回転させることにより，排ガ

スの顕熱を吸収し，それを燃焼用空気側で放熱して熱交換

を行うものである．本方式は事業用および産業用火力発電

プラントの排ガス熱交換器として，広く国内外で使用され

ている．

一方，回転再生式CO2分離器は，蓄熱体にハニカム状に

形成したセラミックスを用いるもので，概念図を図２に示

す．燃焼排ガス中に含まれているCO2を吸収したセラミッ

クスは，回転してCO2循環ガス（CO2100％）にCO2を放出

することによりCO2を分離する．

３．CO2分離性能の解析

3.1 解析のモデル

回転再生式CO2分離器における熱移動および物質移動に

関する数値解析を行い，そのCO2分離性能を評価する．図３

は解析モデルの概略図である．ロータの回転軸方向距離を

z，回転方向角度をθとし，回転方向に向かって高温のCO2

放出部（以後，高温放出部と称する），冷却部そして低温

のCO2吸収部（低温吸収部と称する）の３領域に分割され

ている．高温放出部では高温のCO2が，冷却部および低温

吸収部では燃焼ガスがいずれも分離器上部から回転軸方向

下向きに流れ込む．解析モデルにおいて以下のことを仮定

する．（1）ロータ内のCO2吸収材を兼ねた蓄熱材（以下，

充填材という）は材質，形状ともに一様で，単位体積当り

の伝熱面積，空間率はロータ全体で均一である．（2）両流

体および充填材の半径方向の温度分布は一様とする．（3）

熱伝導の影響は無視する．（4）両流体間の差圧およびロー

タにおけるもれは無視する．

3.2 基礎方程式

基礎方程式は高温放出部，冷却部，低温吸収部の各領域

における流体および充填材の熱量保存式およびCO2保存式

で構成されている．充填材の熱量保存式においてはCO2放

出・吸収時の吸熱・発熱を考慮している．低温吸収部にお

ける方程式は次の通りである．

流体の熱量保存式

………（3）

充填材の熱量保存式

………（4）

図１ ユングスローム空気予熱器

図２ 回転再生式CO2分離器の概念図

図３ 解析モデル概略図
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流体のCO2保存式

…………（5）

充填材のCO2保存式

……………………………（6）

上式では周方向の回転による流体が保有する熱や物質の

移動項は省略している．ここでρfc，Cfc，Tfcは流体の密度，

比熱，温度，ρw，Cw，Twcは充填材の密度，比熱，温度，uc

は流速，YCO2は流体中のCO2の質量分率，mCO2は充填材単位

体積当たりのCO2蓄積質量，hGCO2は充填材がCO21kg吸収し

たときの発熱量である．GCO2ABSは単位体積，単位時間当た

りのCO2吸収量，ωは回転角速度，A＊は充填材単位体積当

たりの伝熱面積，δは充填材空間率，hcは熱伝達率，tは時

間である．GCO2ABSは文献5）による吸収量を式で表す．質量

保存式および運動量保存式は考慮せず，流体の流速は入口

条件で一定とする．境界条件として，流体については入口

（z＝０）で温度およびガス組成を与え，充填材については

各領域の回転方向後部出口の温度およびCO2蓄積量を次の

領域の入口条件としている．

ガスの比熱，粘性係数および熱伝導率はCHEMKIN8），9），10）

より求めた．充填材でのCO2の放出・吸収速度は温度とCO2

濃度の関数として実験式から求める．高温放出部および冷

却部も同様の保存式が成り立つ．充填材の伝熱面積A＊お

よび空間率δは７mm×７mmの断面に肉厚１mm，0.2mm

の吸収材を塗布したものを想定し，A＊＝457m2/m3，δ＝

0.64とする．熱伝達率hcは通常のレイノルズ数とプラント

ル数の関数で与えられる3）．

高温放出部および冷却部も同様の式が成り立つ．

3.3 解析手法と解析条件

上記の基礎方程式を流体温度，充填材温度，流体中CO2

濃度および充填材中のCO2蓄積質量を従属変数として差分

化する．解析法については，まず適当な初期値を与え，そ

こから逐次的に時間積分し，定常解は時間的に従属変数が

変化しない結果から得る．

解析条件を以下に示す．ロータの高さLは1.5m，半径R

は9.9mである．高温放出部，冷却部，低温吸収部の占め

る各領域の体積比率はそれぞれ角度比で5／24，2／24，

15.5／24である．角度比1.5／24は各領域の分離帯である．

分離帯は断熱で反応はないとしている．差分格子は各領域

内においてz方向，θ方向のいずれも等間隔の格子であり，

格子数はz方向は３領域いずれも50，θ方向は高温放出部

50，冷却部20，低温吸収部50である．高温放出部に流入す

る流体は純CO2であり，流量は3.5×106kg/h，温度は高温

放出部入口で900℃である．冷却部および低温吸収部には

燃焼ガスが流入し，その組成は体積分率でN2：CO2：O2：

H2O＝73：15：４：８である．流量はいずれも1.0×106kg/h

で，温度は冷却部入口で375℃，低温吸収部入口で500℃で

ある．ロータの回転数は0.04rpmである．

3.4 解析結果

図４および図５に解析結果を示す．図４は（a）流体温度，

図４ 解析結果

（d）CO2吸収速度（kg/m3h）

（c）流体中CO2濃度（Vol％）

（b）充填材温度（℃）

（a）流体温度（℃）

（e）CO2蓄積量／限界蓄積量（％）
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（b）充填材温度，（c）流体中CO2濃度，（d）充填材CO2吸収速

度および（e）充填材CO2蓄積量／限界蓄積量である．各図の

横軸は回転方向，縦軸は流体の流動方向を表している．こ

れらから次のことがいえる．

（1）流体温度と充填材温度の差は小さい．これはロータの

回転が非常に小さいこと，充填材が微細構造となっている

ことによる．

（2）高温放出部での流体および充填材の温度が回転方向に

上昇するが，充填材から周囲ガスへのCO2を放出するとき

は吸熱が起こり，高温放出部後半で放出するCO2がなくな

り，吸熱反応が生じなくなり温度が上昇するためである．

（3）冷却部は充填材の温度をCO2吸収に適した温度に下げ

るために設けているが，冷却部でも一部CO2吸収がある．

（4）低温吸収部では回転方向（θ方向）および流れ方向

（z方向）に向かって充填材の温度が上昇する．CO2吸収の

速い温度領域が右上がりの帯状に形成される．

（5）（e）の充填材中のCO2蓄積率について低温吸収部のz方

向上流側において急に変化している箇所は，（d）から分か

るように吸収速度の高い位置と対応する．そのため蓄積率

の高い領域が流体入口付近よりも下流側に構成される．次

にこの状態の充填材が高温放出部へ移動し，この領域での

CO2放出速度は高温流体流入口付近が大きく，下流に向か

って小さくなる．そのためCO2蓄積率の低い充填材上流側

で先に放出が終了し，一方蓄積率の高い下流側ではCO2放

出が遅れ，θ方向後部まで充填材に残る傾向がある．

などがわかる．

図５はCO2分離器出口の流体温度，充填材温度および

CO2濃度である．

この条件のもとで得られた結果から，流入したCO2質量

に対する分離したCO2の割合は76.1％程度である．

４．むすび

提案した回転再生式CO2分離器は回転式熱交換器の実績

を持つメリットを利用して，高性能CO2吸収，放出特性を

もつセラミックスを組み込んだもので，その吸収量は76％

を超えることを示した．

図５ CO2分離器出口状態
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