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1. 研究目的 

 近年の地球温暖化問題を背景に，主要因とされる CO2 排出量

削減が期待される炭素循環製鉄プロセスの技術開発が進められ

ている．本研究では CO2分離回収技術として，500~650oC で CO2

を吸収し，800oC 以上で放出する繰り返し使用可能な固体吸収セ

ラミックス「リチウムシリケート」：Li4SiO4（以下 LS）を用い

る．LS を充填した CO2分離回収反応器は吸収完了時間が短く，

吸収量の容量密度が高く，低圧損が望まれる．本年度は圧力損

失の低減が期待できるストローおよびハニカム形状で反応器の

性能を予測するとともに実験で検証した．その上で，形状パラ

メータに対する反応器全体の CO2 回収率および圧力損失の変化

を数値実験として求め，反応器設計の指針を提案する． 

2. 研究方法 

2.1 反応帯形成モデル 

昨年度の研究では，未反応核モデルが不適当な物質輸送のみ

が律速せず，LS の未反応核内部にも CO2 が浸透する低温・低

CO2 濃度条件での予測精度の向上のため，化学種保存式の消滅

項に化学反応式を連成することで CO2 の反応帯を形成する吸収

モデル（反応帯形成モデル）を確立し，化学反応律速となる LS

単粒子の CO2 吸収挙動を精度よく模擬することが可能となった．

一方，実験における高温・低 CO2濃度の条件での，最大 CO2吸

収容量の増加を模擬できておらず，吸収促進剤として添加して

いる K2CO3に起因する反応率に対しての平衡 CO2分圧の変化を

考慮する必要があると考えた．そこで，反応生成物である Li2CO3

と K2CO3により形成される共晶塩を考慮し，溶体の Gibbs エネ

ルギーを既存の反応モデルに組み込むことで，温度および CO2

濃度だけでなく，反応率に依存

する平衡 CO2 分圧を導出した．

反応率に対する平衡 CO2分圧を

図 1 に示す．充填層反応器の設

計解析においても，反応率によ

り変化する平衡 CO2分圧を考慮

した反応帯形成モデルを組み込

んで考察した． 

 

2.2 充填層反応器のモデル化 

 反応器の CO2 吸収量は反応器を通して時間・空間で積分した

反応量で求められ，CO2 吸収速度は温度および CO2 濃度に依存

することから，反応器内の流れ場，温度場および濃度場の予測

が必要である．そこで連続の式および運動量保存式に，エネル

ギー保存式，化学種保存式を連成させて非定常の流れ場，温度

場および濃度場を COMSOL Multiphysics を用いた数値計算で求

める．CO2 吸収速度には前述の反応帯形成モデルを用いた．大

型の実機を想定して，反応器壁面の近傍以外で最密充填の対称

性を考慮し，ストロー断面 60 度分×3 ピースで構成される断面

一定の三角柱を解析対象とし，流入温度は最も LS の CO2吸収性

能が高くなる 550oC，流入濃度は実機を想定し 20vol%とした． 

3.研究成果 

3.1 反応器形状の影響 

 反応器の設計をするにあたり，まず反応器のサイズと流入ガ

スの線速度を設定する．外径 5mm，内径 3mm のストローとし

て，LS 容積に対する流量（以下 SV 値）と破過時間の関係を図

2 に示す．また，回収率 100%

で吸収容量上限にするとし

た想的な反応器の吸収完了

時間を実線で示す．CO2 排

出ガスに対し LS 容量の設

定により，吸収完了時間の

予測が可能である．今回は，

理想的な吸収完了時間を 30

分と設定し，SV値を 3600 h-1

として解析を実施する．次

に，線速度の影響を図 3 に

示す．30 分後の回収率は線

速度が低いほど高いが，10

分付近までは線速度が大き

いほど回収率 100%に近い．

これは拡散時間と滞留時間

の関係があると考えられ，

以降は線速度を 0.05m/s 一定として解析することとした． 

3.2 ストロー形状変化の影響 

 SV 値および線速度の設定により，反応器内の LS 体積が決定

され，LS の外径および内径の決

定により反応器長さが決定され

る．ストローの外径（Do）を変

化させ，反応器内の CO2 吸収材

の充填効率を 50%として吸収容

量 212 kg/m3 一定条件での反応

器の CO2 回収率の時間変化を図

4 に示す．ストローの肉厚を薄く

することで吸収完了時間が短縮

されることが昨年度までに分か

っており，拡散距離が短い小径

ほど CO2 回収率が高く保持され

る．しかしながら，SV 値一定条

件では反応器長さは小径ほど長

くなるので，圧力損失の増加に

も配慮して設計する必要がある．

また，Do を固定して反応器内の

空隙率をパラメータとした CO2回収率の時間変化を図 5に示す．

同図より，空隙率が高いほど 10 分付近までの CO2回収量は高く

保持されるが，時間経過に伴い CO2回収率は逆転する．これは，

ストロー内の反応率が軸方向だけでなく半径方向にも分布を持

つためであると考えられる．線速度と吸収容量は一定であり，

空隙率が高いほど反応器が長くなることから初期の CO2 スリッ

プは低減可能である．しかしながら，流路面積が大きいため，

半径方向の物質輸送が少なくなり，CO2 回収量が低下する．し

たがって，CO2 回収率の下限設定が厳しい条件では空隙率が高

い形状を選択し，10 分以内に切り替える必要がある．また，空

隙率が大きくなると圧力損失は低減するが，反応器サイズも比

例して大きくなるために CO2 再生との温度スイングによる損失

熱量も多くなることから，圧力損失と損失熱量のトレードオフ

の関係を考慮する必要がある． 

 
図 2 SV 値の影響 

 
図 3 線速度の影響 

 
図 1 溶体モデルを考慮した

平衡 CO2分圧予測  

 
図 4 吸収容量 212kg/m3で

の CO2回収率 

 
図 5 空隙率の影響 
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