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序　　　文

　研究成果シリーズは、農林水産省農林水産技術会議事務局が研究機関に委託して推進した研究の成果を、
総合的かつ体系的にとりまとめ、研究機関及び行政機関等に報告することにより、今後の研究及び行政の効
率的な推進に資することを目的として刊行するものである。
　この第 573 集「地域資源を活用した再生可能エネルギー等の利活用技術の開発－林地残材を原料とする
バイオ燃料の製造技術の開発－」は、農林水産省農林水産技術会議事務局の委託プロジェクト研究として、
2012 年度から 2015 年度までの 4 年間にわたり、明和工業株式会社を中心に実施した研究成果をとりまとめ
たものである（2012 年度は「農山漁村におけるバイオ燃料等生産基地創造のための技術開発」、2013 年度は

「地域資源を活用した再生可能エネルギーの生産・利用のためのプロジェクト」の中で実施）。
　我が国農林業は、化石燃料に大きく依存しているため、卓越した先端的環境エネルギー技術により、エネ
ルギー需給の効率化と燃料転換を図ることが重要である。また、農山漁村の活性化を図るためには、農山漁
村で豊富に得られるバイオマスを活用し、エネルギーの地産地消を進める技術を開発することが必要とされ
ている。
　本研究は、林地残材を原料とした林内でのバイオ燃料製造を目的に、木質バイオマスである林地残材を原
料として、バイオオイルの製造と品質の改良を連続で行うことができ、かつ、林内に持ち込んで利用するこ
とのできる可搬式システムの開発・実証と、このシステムにより製造したバイオオイルの石油代替燃料とし
ての性能評価及びチャー等の副産物利用の検証を実施した。
　この研究の成果は、地域での資源循環システムの構築と農山漁村の活性化に貢献するとともに、今後の農
林水産関係の研究開発及び行政を推進する上で有益な知見を与えるものと考え、関係機関に供する次第であ
る。
　最後に、本研究を担当し、推進された方々の労に対し、深く感謝の意を表する。

　2017 年 3 月

農林水産省農林水産技術会議事務局長　　　
西郷　正道　　
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　国立研究開発法人産業技術総合研究所
　（注）機関名は、2015 年度における名称を使用。

Ⅳ　研究目的
１　改質システム連結に適した急速熱分解シス
テムの研究開発

　林地残材から得られるバイオオイルを高品位化す
るための改質システムとの連結に適し、林内への持
込み、可搬化に適した小型化・簡易化が可能な急速
熱分解によるバイオオイル製造システムの研究開発
を行う。
　急速熱分解法については、世界で様々な型式の技
術が開発されており、主な反応器型式としては流動
層が挙げられる（流動層、循環流動層）。だが、流
動層タイプは、スケールアップには適しているもの
の小型化には向かず、レイアウトや装置形状の面で
も一定の高さが必要（特に循環流動層）であるなど
可搬化にも不向きである。こうした点から、本技術
開発では小型化・簡易化に適していると考えられる
スクリュー型（オージェ（auger）型、以下本呼称
による）を採用し、可搬型を想定した前処理（粉
砕・乾燥）及び急速熱分解システム（急速熱分解、
バイオオイル回収システム）の研究開発を行う。

２　改質システムの研究開発
　熱分解直後あるいは凝縮後のバイオオイルを改質
し高品位化するために用いる触媒の研究開発を行
う。一般に、バイオオイル（熱分解油）は、多くの
酸素含有化合物を含むため、低品質で安定性に乏し
い。そのため触媒により、これらから酸素を除去す
ることが重要となる。重油代替・軽油代替利用を想
定し、水素化脱酸素反応に活性を有する触媒を開発
する。また、高分子化合物が多く含まれる熱分解生
成物を低分子化する水素化分解、及びそれらの反応
のために必要となる水素を熱分解生成物中から効率
的に得るためのシフト反応のそれぞれの活性も重要
となる。水素化脱酸素に活性を有する触媒の水素化
分解、シフト反応の活性も併せて追究する。
　さらに、これらの機能が複合化されかつプロセス
適合性が高い触媒を開発する。
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３　可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発

　「改質システムの連結に適した急速熱分解システ
ムの研究開発」の成果に基づき、林地に持込み可能
な可搬型の急速熱分解・改質のトータルシステムを
開発する。
　急速熱分解システムと改質システムを連結・統合
した全体システムを構築し、スキッド上に積載し可
搬となるようレイアウトする。
　前処理システム・急速熱分解システム・改質シス
テムを複数のスキッド内にレイアウトして、それら
複数台の車両やコンテナとして移動・回送すること
を想定し、必要なユーティリティ等も林地内で確保
できることを考慮したプロセス・システムを構成、
確立する。

４　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
　生成したバイオオイル及び副産物であるチャーの
利用技術を開発する。
　バイオオイルについては、熱源用燃料（工業炉
等、産業レベルの大型燃焼機器、及び温水器や農業
用ハウス等の小型燃焼機器での利用）を対象とし
て、試験等を通じた利用技術開発を行う。また、利
用法においては単独利用、混合利用（予混合、併
用）を想定する。
　チャーについては、1）燃料用（バーナー燃焼、
バイオオイルとの混焼）、2）資材用を対象とし、試
験等を通じた利用技術開発を行う。

Ⅴ　研究方法
１　改質システム連結に適した急速熱分解シス
テムの研究開発

　急速熱分解を行うに当たり、原料の破砕・乾燥が
必要となる。それらの前処理システムを開発し、急
速熱分解システムと連結する。
　その開発・連結においては、
・種類・性状・形状にばらつきがある林地残材の受
入に適したシステム化
・急速熱分解処理に適した原料調製が可能なシステ
ム化
・急速熱分解処理と連動して適切な稼働制御が可能
なシステム化
・可搬化が可能な小型・簡易化とレイアウト検討

・林地での運転が可能な動力・熱の供給方法の確立
（排熱利用等）
　といった点をポイントとして実施する。
　オージェ型の急速熱分解反応器を基本としなが
ら、反応条件・要素機構を林地での林地残材等を原
料とするバイオ燃料製造に適するよう最適化・高度
化する。また、原料の性状（水分率等）・形状（粒
度等）によっても急速熱分解反応の態様が変わるた
め、原料の破砕と乾燥を連結して実施する前処理シ
ステムも踏まえて最適条件を追究する。可搬化仕様
の構築においても同様に前処理システムと一体的に
レイアウトを検討する。さらに、生成物の性状向上
のために反応条件の制御や改質システムとの連結に
ついても考慮する。
　急速熱分解システムの最適化においては、
・原料性状（水分・粒度）と反応条件の関係把握と
最適化
・反応条件（滞留時間、反応温度、チャー濃度等）
と熱分解反応（生成物性状等）の関係把握とシステ
ムの最適化（熱媒体粒子仕様・循環、チャー分離、
加熱方法等）
・可搬化が可能な小型・簡易化とレイアウト検討
・林地での運転が可能な動力・熱の供給方法の確立

（オフガス循環利用）
・バイオオイル回収システム（急速熱分解生成物の
急速冷却）の最適化
・改質システムの組込みを見据えたプロセス構築
　といった点をポイントとして実施する。
　これらを総合して「改質システム連結に適した急
速熱分解システムの研究開発」「急速熱分解プロセ
ス解析・研究」の 2 つの課題に取り組み、林内への
持込み、可搬化に適した急速熱分解によるバイオオ
イル製造システムを開発する。

２　改質システムの研究開発
　バイオオイルは分子量・酸素含有量が高いことか
ら高粘度、低発熱量、低 pH であるといった特徴が
あり、燃料としての品位が高くない。そこで、触媒
を用いて脱酸素・低分子化を図ることで燃料性状を
改善する。
　基礎となる反応としては、低分子化、脱酸素、及
びそれらの改質反応に利用される水素濃度を高める
反応（シフト反応）が挙げられる。また、触媒を用
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いた改質の実施方法としては、熱分解反応器内で触
媒を用いる方法や熱分解生成物（チャー除去後）を
処理する方法、また、凝縮後のバイオオイルを改質
する方法とが考えられる。これらの各々の改質方法
を検討し最適な改質方法を開発する。
　反応温度や滞留時間、チャー濃度、原料性状と
いった反応条件を制御することによってもバイオオ
イルの性状の改善が見込める。主な反応条件のパラ
メーターと製品性状との関係を把握し、製品性状の
改善（特に低粘度化）を主眼とした反応条件の最適
化を行う。
　これらを総合して、「改質システムの研究開発」

「触媒の高機能化研究開発・物性評価」「触媒のキャ
ラクタリゼーション」「改質プロセス解析・研究」

「触媒の局所構造解析」の 5 つの課題に取り組みバ
イオオイルの改質技術を開発する。

３　可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発

　改質システム連結に適した急速熱分解システム及
び改質システムを連結統合して可搬型の急速熱分
解・改質トータルシステムを構築する。また、全体
連結運転と林地現場に持ち込んでの製造実証試験を
行う。「可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発」「トータルプロセス解析・評価」の課
題により、それらの相互フィードバックにより最適
なトータルシステムを開発する。
　急速熱分解システムと改質システムとを連結・統
合した全体システムをスキッド上にレイアウトし車
両上に積載する。また、車載した設備を林地現場に
持ち込み、バイオオイルの製造実証を行う。レイア
ウト検討・可搬化、それらの試験と改善・改良を通
じて、全体システムの最適化を図る。
　可搬型急速熱分解装置より製造されるバイオオイ
ルの安定性向上のための研究開発を行う。これまで
に開発してきた触媒を利用しながら検証と解析を行
いながら可搬型システムとの適合性を考慮した、脱
酸素、脱水等の改質反応を促進する触媒材料を特
定、実証と評価を行う。
　可搬化した全体システムにおける物質収支・熱収
支等の指標の解析と評価（収率、エネルギー回収
率、エネルギー収支、製造コスト等）を行う。これ
らのデータを関連する開発にフィードバックするこ

とで 80 円 /L 等の目標達成を図る。
　想定されるトータルシステムにおける単位操作と
して、1）乾燥、2）粉砕、3）熱分解、4）改質、5）
チャー燃焼、6）ガス燃焼が挙げられる。これらの
各単位操作における熱・物質収支を初年度より関連
する分担機関の開発等から収集し、プロセス設計及
び解析を行い、各関連分担機関にフィードバックす
る。また、最終的にコスト分析を含めたトータルプ
ロセス解析を行い、バイオオイル価格 80 円 /L 実
現に向けた方策を追究する。
　なお、想定しているトータルシステムの前後の資
源収集、生成物輸送においても協力を得る能登森林
組合から情報提供を受けるなどして分析し、原料収
集から生成物流通までの全体システムでのコスト、
物質収支、エネルギー収支等の評価を行う。

４　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
　急速熱分解により得られる生成物としてはバイオ
オイルとチャーが挙げられるので、その実用化のた
めにそれぞれの利用技術の確立を図る。
　バイオオイルは、石油代替燃料として 1）熱源用
や 2）ディーゼル用としての利用が考えられる。利
用に際しては、原料や反応条件、製造法等の違いに
よりバイオオイルの性状が変化することが考えられ
るほか、液体燃料としての利用方法においても代替
利用、混合利用、併用が考えられ、これらの各々の
条件を検証し最適かつ確実な利用技術を確立する。
　チャーについては、急速熱分解では、バイオオイ
ルとともに高収率で得られ、その有効利用が実用化
に際し重要となる。チャーの利用方法としては、主
に 1）燃料利用、2）資材利用とが考えられる。
　以上を総合してバイオオイルについては「ボイ
ラー利用技術開発」、「ディーゼル利用技術開発」、
チャーについては「燃料利用技術開発」、「資材利用
技術開発」の課題に取り組む。
　分析については、バイオオイルは多数の化合物か
らなる複雑な組成で、原料や反応条件の違いにより
性状が変化しやすいので、利用に当たりその性状を
詳しく把握する。反応条件や製造方法、保存方法等
の異なる各種バイオオイルのサンプルを分析し、製
造・利用方法とバイオオイルの性状及びその利用特
性の関係を把握する。
　基礎性状として、元素分析、pH、総酸量（TAN）、
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粘度、密度、含水率、発熱量を評価する。また詳細
分析として、分子量分布、含有成分の定性・定量を
NMR、赤外分光、質量分析計を用いて行う。

　そして、バイオオイル及びチャーの利用に係るプ
ロセス解析を行い、利用技術開発にフィードバック
する。

研究計画表（研究室別年次計画）

研究課題
研究年度 担当研究機関・研究室

12 13 14 15 機関 研究室

1�　改質システム連結に適した急速熱分解シス
テムの研究開発

（1）�　改質システム連結に適した急速熱分解
システムの研究開発

（2）�　急速熱分解プロセス解析・研究

2　改質システムの研究開発
（1）�　改質システムの研究開発
（2）�　触媒の高機能化研究開発・物性評価

（3）�　触媒のキャラクタリゼーション

（4）�　改質プロセス解析・研究
（5）�　触媒の局所構造解析

3�　可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発

（1）�　可搬型急速熱分解・改質トータルシス
テムの研究開発

（2）�　トータルプロセス解析・評価

（3）�　オイル安定性向上技術の開発

明和工業

産業技術総合研究所
（AIST）

明和工業
東京大学

北陸先端科学技術大
学院大学（JAIST）
AIST
AIST

明和工業

AIST

東京大学

営業技術部

創エネルギー研
究部門

営業技術部
工学部化学シス
テム工学科
マテリアルサイ
エンス研究科
創エネルギー研
究部門

営業技術部

創エネルギー研
究部門
工学部化学シス
テム工学科

4　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
（1）�　バイオオイル・チャー利用技術の研究

開発
（2）�　バイオオイルの分析

明和工業

JAIST

営業技術部

マテリアルサイ
エンス研究科
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Ⅵ　研究結果
１　改質システム連結に適した急速熱分解シス
テムの研究開発

　装置の耐用、運用特性を図るためベンチ装置の長
時間運転を実施した。
　バイオオイル回収機構の一つであるスクラバー部
で閉塞が多く発生し、長時間運転の阻害要因となっ
ていた。これは冷却時に析出するタールとガス中の
粉塵が堆積するものであるが、改良と試作及び試験
を重ねた結果、冷却部閉塞は軽減され、メンテナン
ス頻度、メンテナンス性も向上した。
　前処理部についても連続運転を実施したところ、
大きな問題や劣化は見受けられず順調だった。
　粒子シミュレーションを用いて、オージェ内部で
のバイオマス粒子加熱速度の予測が可能になった。
　粒子シミュレーションによって、オージェ内部の
挙動を予測し、粒子充填量によって粒子の搬送挙動
が異なることを示した。

２　改質システムの研究開発
　ガス組成が活性に与える影響について検討した。
反応活性評価には、担持ニッケルリン化物触媒を用
い、反応物には、バイオマスの熱分解油のモデル化
合物として2-メチルテトラヒドロフラン（2-MTHF）
を用いた。水素分圧による転化率及び生成物分布の
変化を追跡したところ、水素分圧が低いとき、転化
率が高いことが分かった。一方、生成物分布をみ
ると、最終生成物である n- ペンタンの選択率は水
素分圧が高い方がよく、水素分圧が低い場合は、中
間生成物のペンタノンの選択率が高いことが分かっ
た。また、熱分解ガスに含まれる水蒸気が活性に与
える影響についても検討した。水蒸気を含む条件に
おいて水素化脱酸素反応を試験したが、転化率、生
成物選択率共に、水蒸気による低下は全く見られな
かった。リン化物触媒は耐水蒸気性が高いことが分

かった。
　また、担持ニッケルリン化物触媒の耐久性評価を
行った。2-MTHF の転化率、水素化脱酸素選択率
及び触媒寿命について評価した。反応温度 450℃に
て、転化率 98％以上かつ水素化脱酸素選択率 95％
以上を達成し、その触媒活性は再生処理することな
く 30 時間維持した。その後、しばらく室温、空気
中に暴露した触媒試料を再生処理し、活性試験を実
施したところ、転化率は徐々に低下し、10 時間後

（合計 40 時間後）の転化率は 30％、水素化脱酸素
選択率は 60％であった。
　キューリーポイントパイロライザー反応器を用
い、熱分解時に共存する種々の固体酸化物触媒の性
質について、GC-MS 分析によるスクリーニング評
価を実施した。その結果、酸化アルミニウム、硫酸
化ジルコニア、ゼオライト等の酸性質を有する触媒

（固体酸触媒）が脱炭酸・脱酸素に効果的であるこ
とが分かった。次いで、オージェ型急速熱分解シス
テムを模した試験装置を使用し、代表的な固体酸触
媒共存下における熱分解生成物の分析・比較を行っ
た。その結果、固体酸触媒の中でも特に MFI 型ゼ
オライトが熱分解生成物中のメトキシ種の存在割合
に大きく影響し、実機中での熱分解反応におけるク
ラッキングの促進と水素を用いない脱酸素反応にも
効果が期待できることが示された。
　担持ニッケルリン化物触媒（Ni2P/SiO2）の局
所構造の解明を X 線吸収微細構造（XAFS）測定
により行った。不動態化処理を行った Ni2P/SiO2

（passivated Ni2P/SiO2）の XANES スペクトルは、
Ni2P が酸化ニッケル同様に、酸化されていること
を示した。水素雰囲気下にて昇温還元を行ったと
ころ、還元温度の上昇とともに、XANES スペクト
ルに明確な変化が見られた。再還元には 450 ℃で 6
時間以上が必要なことが分かった。また、2-MTHF
を含むガス雰囲気下での in situ XAFS 測定を実施

（3）�　バイオオイル・チャー利用プロセス解
析・研究

AIST 創エネルギー研
究部門

注）文中の図、表に付した番号は、上記研究課題番号とその中の一連番号を組合せて表示してある。（例：1–（1） 
の課題の 1 番目の図の場合は、図 11-1 と表示）
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した。水素雰囲気下と不活性ガス雰囲気下において
XAFS スペクトルに明確な差異が見られた。

３　可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発

　「能登町木の駅プロジェクト」（能登町木の駅プロ
ジェクト実行委員会が運営する森林整備と地域経済
の活性化を目的とした事業）で予め集約された間伐
材を対象とし実証試験を行った。また、金沢市森林
組合の協力もあり河北郡津幡町内及び付近の間伐材
が集約されている土場においても実証試験を実施し
た。
　前処理設備（破砕・粉砕・乾燥）からベンチ装置
までの連結実証試験には問題はなく、人の昇降回数
を減らす、作業スペースを広く設けるなど安全性を
考慮して試験を実施できた。
　プロセス解析及びコスト試算を行い、80 円 /kg
を確保できる原料収集コストの許容範囲を明らかに
した。林地残材価格が 0 円 /kg の場合は、およそ	
6 t/day 規模の処理量を超えると 80 円 /kg を達成
可能であり、林地残材価格が 10 円 /kg の場合は、	
10 t/day 規模の処理量でも 80 円 /kg の達成が困難
であることを示した。
　オイルの劣化の大きな原因となるカルボン酸の
除去、化学的変換を 2 つの手法で行った。350 ～
400℃において塩基性酸化物（MgO）、両性酸化物

（TiO2）を用いるとカルボン酸同士の脱炭酸を含む
縮合が進行し、増炭したケトンが高選択的（>70％）
に得られた。また、水素雰囲気下にて担持金属リン
化物を用いると、水素化脱酸素が進行し、アルケン
が得られた。また水素化により生成するアルコール
とカルボン酸との縮合により、増炭したエステルが
高選択的に得られた。このように、酸化物あるいは
リン化物を用いることで、カルボン酸を除去し、有
用な化合物へと変換できることが分かった。
　凝縮後オイルの品質向上について、各種担持貴金
属触媒を用いて水素添加のもと試行したが、再加熱
によるオイルの重合が優先的に進行し、いずれの場
合においても高品位化は困難であった。
　オイルの安定性評価としてエージングによる加速
劣化試験を行った。2015 年度に得られた回収方法
改善油は従来の軽質油、重質油とは特性が異なり、
エージングによる粘度上昇がほとんどなく、保存安

定性が向上したことが分かった。

４　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
　廃油バーナーを用いてベンチ装置で得られたバイ
オオイルの累積燃焼試験を実施した結果、配管経路
をコンパクトにすることで、低温時の粘度低下によ
る閉塞を軽減した。また、開発中のオージェ型急速
熱分解装置により生成されるバイオオイルについ
て、異なる凝縮機構により回収したオイルを分析・
比較し、装置性能の向上に向けた凝集機構の技術改
善に向けてフィードバックを行った。
　チャー燃焼バーナーを試作し、ベンチ装置で得ら
れたチャーを利用し燃焼試験を実施したところ、10 
kg/h で燃焼することが確認できた。チャー燃焼炉
でチャーの未燃は確認できず、1 時間の連続運転を
数回繰返したがクリンカ発生の傾向は見られなかっ
た。チャーの燃焼特性を、文献値を用いて予測し、
チャーの燃焼利用に必要な条件を明らかにした。ま
た、土壌資材利用法を確立するために植害試験を
行ったところ、別方式の装置で製造されたチャーと
比較して有効な生育効果は見られなかった。

Ⅶ　今後の課題　
　急速熱分解システムのベンチ試験装置では、熱負
荷による劣化、歪曲が所々に見受けられ、熱負荷対
策を考慮した基本構造設計の見直しが挙げられる。
　供給部は木質系チップを対象に設計されており、
バーク、麻等比重の小さい原料に関しては搬送に支
障をきたす。林地には幅広い木々が存在しているた
め、多種の原料を処理できるように構造の見直しが
必要である。
　現行のベンチ装置で処理量を増加させる場合に
は、オージェ内部に攪拌機構の導入が必要となる
が、一方で、撹拌機構の導入は、チャーの粉砕を促
進し、オージェからのチャー排出を促進してしまう
ことが予測できる。チャーの排出を抑制しつつ、加
熱が阻害されない装置の構造及び運転条件の把握が
必要である。
　装置のスケールアップを検討する上で、高所作業
がいらない構造、屋外仕様等基本構造設計を見直
し、装置のコンパクト化を図ることにより運搬、設
置を簡易化する構造への検討が必要である。
　ベンチ装置の処理規模の増加と、林地残材の収集
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可能量の見積もり、及びその場合の収集コストのバ
ランスによって、プロセスがエネルギー及びコスト
の面から維持できる範囲を見積もる必要がある。
　オイルの安定性の向上及び発熱量の向上のために
は、触媒を用いたオイルの高品位化が求められる。
脱酸素等に効果的な固体触媒の選定、基礎データは
本研究によって得られており、今後再生処理を含め
た触媒の長期安定性評価等が必要となる。
　バイオオイル燃焼試験の結果、バイオオイル燃焼
装置の基本構造見直しが挙げられる。現行の配管経
路やバーナーノズルチップでは高粘度の場合、多少
の異物混入がある度にメンテナンス頻度が増大する。
　チャー燃焼バーナーシステムでは灰堆積の対処方
法を検討し、チャーを自立で燃焼させることで、ベ
ンチ装置の熱供給源を灯油から生成物のチャーに置
き換える方法を確立する必要がある。
　木材の急速熱分解により得られるバイオオイル
は、多様な化合物の混合成分であるがゆえに、規格
設定が困難であった。例えば、本研究のオージェ型
反応装置においても、針葉樹原料と広葉樹原料では
異なる物性のバイオオイルが生成され、規格範囲の
設定が難しい。
　工業製品としてスタンダード化を図るためには規
格設定がいまだに課題であり、この課題解決のため
には、様々な装置・原料から製造されているバイオ
オイルの物性をより広範囲に評価・統合し（マザー
データの作成）、効果的な指標を導ける体系づくり
が必要である。また、逆方向のアプローチとして、
燃料や工業製品の基礎化成品としての用途開拓か
ら、そのニーズに合わせたバイオオイルの均質化技
術の確立・規格値の設定も望まれる。
　発熱量の観点からは、未改質バイオオイルの
発熱量は 20 MJ/kg 程度と既存化石燃料（発熱量	
42-55 MJ/kg 程度）の半分に留まるため、触媒を用
いたアップグレーディング技術の開発等による更な
る高品位燃料化技術の開発も課題である。
　チャーのプロセス内部における粉砕方法の検討も
必要である。

Ⅷ　研究発表
  1）Cho A., Kim H., Iino A., Takagaki A. and 

Oyama S. T.（2014）Kinetic and FTIR studies of 
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Ni2P/SiO2. Journal of Catalysis. 318: 151-161.
  2）Oyama S. T., Onkawa T., Takagaki A., Kikuchi 

R., Hosokai S., Suzuki Y. and  Bando K. K.（2015）
Production of Phenol and Cresol from Guaiacol on 
Nickel Phosphide Catalysts Supported on Acidic 
Supports. Topics in Catalysis. 58: 201-210.

  3）Nishimura S., Miyazato A. and Ebitani K. 	
（2016）Properties of bio-oil generated by a 
pyrolysis of forest cedar residuals with the 
movable Auger-type reactor. AIP Conference 
Proceedings. 1709: 020026（8 Pages）.

  4）Oyama S. T.（2013）Hydrodeoxygenation of 
Bio-oil Model Compounds with Transition Metal 
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反応日本エネルギー学会バイオマス部会 第 9 回
バイオマス科学会議

 7）細貝聡・陳玉蓮・松岡浩一・倉本浩司・鈴木善
三（2014）バイオオイルの簡易物性推算方法日本
エネルギー学会 第 9 回バイオマス科学会議

 8）清水浩之・北野滋・木村修二・畑中祐樹・上野
兼太朗・鈴木善三・細貝聡（2014）可搬型急速熱
分解装置によるバイオオイル製造技術の開発 日
本エネルギー学会　第 9 回バイオマス科学会議

 9）西村俊・海老谷幸喜（2014）林地残材を原料と
した急速熱分解油（バイオオイル）の性状評価 日
本化学会 第 94 春季年会

10）西村俊・海老谷幸喜（2015）オージェ式熱分解
システムにより生成したバイオオイルの性状と課
題 石油学会第 64 回研究発表会

11）Nishimura S. and Ebitani K.（2015）Auger-type 
movable reactor for bio-oil production from forest 
cedar residuals -Concept and bio-oil properties- 
Interdisciplinary Resarch And global outlook The 
Irago Conference 2015.

12）Nishimura S. and Ebitani K.（2015）Elucidation 
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developing Auger-type movable reactor Chemical 
Networking: Building bridges Across The Pacific 
PACIFICHEM 2015.

13）Hosokai S., Matsuoka K., Kuramoto K. and 
Suzuki Y.（2016）Modification of Dulong’s 
formula to estimate heating value of gas, liquid 
and solid fuels. Fuel Processing Technology, 
available on line（http://dx.doi.org/10.1016/
j.fuproc.2016.06.040）．
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　鈴木善三、細貝　聡＊

３　可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発

明和工業株式会社
　北野　滋、木村修二、清水浩之＊、畑中祐樹、
　上野兼太朗＊

国立研究開発法人産業技術総合研究所

　鈴木善三、細貝　聡＊

国立大学法人東京大学
　大山茂生＊、高垣　敦＊

４　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
明和工業株式会社
　北野　滋、木村修二、清水浩之＊、畑中祐樹、
　上野兼太朗＊

国立大学法人北陸先端科学技術大学院大学
　海老谷幸喜＊、西村　俊＊

国立研究開発法人産業技術総合研究所
　鈴木善三、細貝　聡＊

（＊執筆者）

Ⅺ　取りまとめ責任者あとがき
　2012 年度から「農山漁村におけるバイオ燃料等
生産基地創造のための技術開発」で掲げられたテー
マの一つとして採択され、2012 年 8 月 24 日に契約
を締結してから約 3 年 7 か月にわたり、研究指導、
係る資金についてご支援賜り、今ここに研究成果報
告書として上梓することができました。
　研究指導においては、岩間和人先生、大島一史先
生、小俣達男先生、木谷収先生、兒玉徹先生、坂西
欣也先生、富田文一郎先生、森川康先生、横山伸也
先生から、時には激しい議論、厳しいご指摘を交え
ながら多岐多様にわたりご指導、ご鞭撻を賜ること
により研究の推進を図ることができました。
　今回の研究開発事業を振り返りますと、所期の目
的を達したもの、到達寸前だったもの、新たに課題
が浮上したもの等混在しておりますが、「バイオオ
イル」を核としたバイオマス資源の今後の可能性の
一つを示すとともに事業化の基盤を構築できたもの
と確信していますので今後は、「木質バイオマスか
らバイオオイルの製造と改質」「林内で利用するこ
とのできる可搬式のシステム」「石油代替燃料の製
造コストの目標は 80 円 /l」の目標実現に向けて、
実機の開発及び検証を共同で研究開発に携わった東
京大学、北陸先端科学技術大学院大学、産業技術総
合研究所の先生方と進めていく所存です。
　最後に、専門の先生方、農林水産技術会議事務
局、他関係者の皆様方に深甚の敬意と謝意を表しま
す。

（研究開発責任者：北野　滋）
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１　改質システム連結に適した急速熱分解シス
テムの研究開発
　ア　研究目的
　林地残材から得られるバイオオイルを高品位化す
るための改質システムとの連結に適し、林内への持
込み、可搬化に適した小型化・簡易化が可能な急速
熱分解による林地残材からのバイオオイル製造シス
テムの研究開発を行う。
　急速熱分解法については、世界で様々な型式の技
術が開発されており、主な反応器型式としては流動
層が挙げられる（流動層、循環流動層）。だが、流
動層タイプは、スケールアップには適しているもの
の小型化には向かず、レイアウトや装置形状の面で
も一定の高さが必要（特に循環流動層）であるなど
可搬化にも不向きである。こうした点から、本技術
開発では小型化・簡易化に適していると考えられる
スクリュー型（オージェ（auger）型、以下本呼称
による）を採用し、可搬型を想定した前処理（粉
砕・乾燥）及び急速熱分解システム（急速熱分解、
バイオオイル回収システム）の研究開発を行う。想
定するオージェ型の急速熱分解システムのブロック
フロー例を図に示す（図 11-1）。
　本研究開発では、以下に述べるように「前処理シ
ステムの研究開発」「急速熱分解システムの研究開
発」の細部課題に取り組むことで林地残材の利用、
林内での利用、生成物の改質に適したバイオオイル
製造システムの開発を行う。

　イ　研究方法
　（ア）　前処理システムの開発
　林地残材は、素材生産残材の端材のほか、小径木
や枝葉・梢端部等の幹部以外の部位も多く含まれ
る。急速熱分解に当たり、これらの雑多な形状・性
状の原料を粉砕・乾燥する必要がある。それらの各
前処理工程に適したシステムを開発する。また、可
搬化に適した小型化・自立化やレイアウト、急速熱
分解システムとの連携・連結を図る必要がある。こ
れらの点を踏まえて、以下の事項に取り組む。
　　ａ　粉砕システムの開発
　林地残材は、原料条件の点で以下のように幅広い

ケースが考えられる。　
　・処理径（小径木（末口約φ 14 mm 以下、元口
18 mm 程度以下）の受入が可能）　
　・種類（枝葉、梢端部、端材、小径木）　
　・部位（枝葉、樹皮、幹部）　
　・樹種（スギ、ヒノキ等）
　これらの幅広い原料を受入れられる粉砕システム
を開発する。また、最終的な可搬化を見据えてコン
パクトな設備・レイアウトとし、乾燥システムとの
連結や受入方式（ホッパ、搬送）においても自動
化・省力化を図る必要がある。乾燥システムの開発
とも相互フィードバックしながらこれらの条件を満
たす粉砕システムを開発する。
　　ｂ　乾燥システムの開発
　林地残材は、生木や枝葉等水分率が高い（50％前
後）ケースが多いと考えられる。これらの高含水率の	
原料から急速熱分解に適した水分率（15％以下程度）
に乾燥する必要がある。また、乾燥熱の供給や可搬
化を見据えたレイアウトにも配慮する必要がある。
ａの粉砕システムからの原料を受け入れ、副生する
オフガスや生成物から熱源を得る乾燥システムを開
発する。また、前工程の粉砕及び後工程の急速熱分
解と連結して稼働可能で可搬なレイアウトとする。
　（イ）　小型・簡易化に適したオージェ型熱分解反
応器による急速熱分解システムの開発
　オージェ型反応器では、原料は循環する熱媒体粒
子の経路に原料を装入してそれらの熱媒体粒子と原
料を接触させながら熱分解反応器に押し込み熱分解
反応器内で熱分解する。原料と熱媒体粒子の関係

（粒子径や量等）、原料の性状（水分率・組成等）、
形状（粒子径）、搬送方法（原料と熱媒体粒子の搬
送機構や機器形状、接触方法（強度・頻度）等）、
滞留時間（反応器の形状等）、チャー濃度（チャー
分離方法等）といった指標により熱分解条件が制御
され、収率や生成物性状等の性能指標が変化する。
また、熱分解反応器の前後の工程である原料装入工
程（原料調製（粉砕・乾燥）・投入）、バイオオイル
回収工程（サイクロン等によるチャー分離、チャー
分離後の熱分解生成物の冷却によるバイオオイル
回収）との連結や付帯設備（加熱設備（オフガス・

第１章�　改質システム連結に適した急速熱分解システムの研究開発
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チャーの利用）、オフガス循環、電気・制御設備等）
の仕様も重要となる。
　本研究開発では、オージェ型反応器の既存のベン
チモデルに基づき、前処理工程や改質装置との連
結、可搬化を見据えた仕様を追加したベンチ試験装
置を設計・製作し、そのベンチ試験装置を用いた反
応条件・性能指標の関係把握とそのフィードバック
による改造・改良を中心とした開発を行う。第 1 章
-2「急速熱分解プロセス解析・研究」とも連携して、
反応器形状や熱媒体粒子仕様、生成物のハンドリン
グ等の最適化により、原料条件への対応や収率・効
率等の性能向上を図る。
　また、原料条件については、高度化すればするほ
どそれらの前処理に係るコスト等の指標が悪化する
ため、前処理システムの開発との相互フィードバッ
クを通じてそれらの最適条件を追究する。その他、
可搬・自立化において加熱方法・動力確保が重要と
なる。エネルギー収支や物質収支のデータを踏まえ
てオフガス循環やチャー利用による加熱システム等
の要素機構を開発する。なお、熱・動力は前処理シ
ステムにも配分する必要があることから、前処理シ
ステムと連結・連携したシステムとする。また、前
処理システムと同様、可搬化にも配慮した前処理と
の連結や設備レイアウト、生成物動線とする。　
　生成した熱分解生成物は、チャー除去後に急速冷
却することで凝縮されバイオオイルとして回収され
る。熱分解反応器以降のこれらの要素機構について
も最適化・高度化する。チャーは、熱媒体に付着す
るものと熱分解生成物中に同伴されるものとがあ
る。熱分解中にチャーが存在すると熱分解生成物の
分解・重合といった二次反応が起こり生成物性状や
収率が変化する。チャーの回収方法としては、サイ
クロンやスクリーン及びそれらの組合せが考えられ

る。熱分解生成物を凝縮するバイオオイル回収工程
では、水冷、空冷、バイオオイルとの熱交換及びそ
れらの組合せ等の方法が考えられる。これらの各種
条件を試験検証して最適なシステムとする。

　ウ　研究結果
　（ア）　前処理システム
　ベンチ試験装置との連結を想定して 50 kg/h 級で
4 t 車に積載可能なレイアウト上の条件を満たす仕
様の破砕及び乾燥の試験装置を設計・製作した。
　前処理部の乾燥機、破砕機、粉砕機については技
術的に確立されており、ベンチ試験装置と連結して
使用できることを確認した。
　単体運転は特に問題無く、消耗部品についても
メーカー指定の耐用時間は過ぎておらず、指定部品
以外に特に大きな劣化は見受けられなかった。
　（イ）　急速熱分解システムの開発
　既存のベンチモデル装置の運転を行い、オフガス
循環機構の付加、それらに伴う制御系の見直し、可
搬型を見据えたレイアウト等仕様検討を行い、ベン
チ試験装置の設計・製作を実施した。
　　ａ　オイル精製部
　当初の機構（図 11-2）では、スクラバーの入口部
で冷却による閉塞が頻繁に発生、運転を妨げる結果
になっていた。
　急速熱分解ベンチ試験装置購入時当初のスクラ
バー - 間接冷却の機構から、改良スクラバー - ミス
トコレクター - 間接冷却 - ミストコレクターといっ
た機構に変更した。急速熱分解ベンチ試験装置機構
変更後のフローを図に示す（図 11-3）。
　新たにスクラバー入口にヒーターを設置して冷
却を防止、スクラバーも循環水が閉塞しないよう
ジェット型から緩慢な噴流接触型とした。

図 11-1　オージェ型システムブロックフロー
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　また、ミストコレクターを設置してミスト分を冷
却と衝突で捕集、オイル分の捕集効率向上を図った。
　装置の耐用、運用特性を図るためベンチ装置の長
時間運転を実施した。
　スクラバー入口の冷却をヒーターで防止、閉塞に
よるトラブルは軽減したものの、ヒーター後の冷却
部が広いため凝固物や付着物が多くメンテナンス頻
度は多かった。凝固物や付着物といった生成物がス
クラバー内に混入、循環オイルポンプで閉塞を起こ
し長時間運転の妨げになった結果、16 時間で運転
は終了となる。
　スクラバー入口ヒーター後の生成物付着を上部か
らシャワーすることで閉塞を軽減できないか検証を
行った結果、冷却部閉塞は軽減され、メンテナンス
頻度、メンテナンス性も向上した。
　　ｂ　水平スクリュー攪拌能力試験
　産業技術総合研究所におけるシミュレーション計

算結果と連動させて、スクリューの一部にパドルを
設置して木質原料とショットとの混合促進試験を実
施した。
　シミュレーション計算では閉塞等の不具合が予想
されたが、実際の冷間試験（熱負荷無し）ではパド
ル無しと比較して視覚的には撹拌混合が行われてい
るような状態だった。
　またシミュレーションではショットの量が多いほ
ど攪拌が効率よく行われると予想されたが、実際の
流動を観察した結果、ショット量の多少にかかわら
ず攪拌は行われていると推測した。
　シミュレーションでは摩擦力が考慮されておらず
今後その点を反映するとともに、ショット量の多少
による交換熱量増減の確認や、熱負荷試験を実施し
て熱分解効率の増大、処理量の増加についても追求
課題となった。
　　ｃ　バーク処理試験

図 11-2　従来フロー

図 11-3　機構変更後フロー
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　本装置は、もともと木質系チップを対象として設
計されており、バーク材を投入した場合、供給部付
近での閉塞、繊維状粉塵の飛散による後段における
閉塞等が発生し、長時間運転を妨げられた。
　バーク材を処理する場合、供給機構及びガス吸引
の最適化を図る必要があり、構造と運転ソフトの検
討が必要となる。

　エ　考　察
　多くの時間を費やし運転調整を行い、その結果
木質バイオマス（粒系：2 ～ 3 mm、含水率：10％）
の処理能力として 50 kg/h、連続処理時間として 10
時間を確認した（最長で 16 時間）。
　長時間連続安定運転作業を優先に行ったので、
熱分解温度として最も安定していると推定してい
る 450℃～ 500℃近傍を目安に固定した他は、回転

数、熱媒体（鉄球）量・径、木質バイオマス径等も
変えていないが、バイオオイル収率 60％、製造能
力 20 kg/h を達成し、安定運転を確認できた。2015
年度林地実証試験で得た採集物量を日付別で示す。

（図 11-4）
　精製されたバイオオイル物性値を図に示す（表
11-1）。

　オ　今後の課題
　熱負荷による劣化、歪曲が所々に見受けられ、熱
負荷対策を考慮した基本構造設計の見直しが挙げら
れる。
　供給部は木質系チップを対象に設計されており、
バーク、麻等比重の小さい原料に関しては搬送に支
障をきたす。林地には幅広い木々が存在しているた
め、多種の原料を処理できる構造の見直しが必要で

図 11-4　日付別採集物量

表 11-1　2015 年バイオオイル物性値
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ある。

　カ　要　約
　小型化・簡易化に適していると考えられるオー
ジェ型を採用し、可搬型を想定した前処理システム

（粉砕・乾燥）及び急速熱分解システム（急速熱分
解、バイオオイル回収システム）を確立した。
　第 1 章 -2 と連携して相互フィードバックを行い、
システムの最適化を図った。運転時間の累積、長時
間運転を目標としオイル精製部の改善、改造を重ね
た結果、現行のベンチ装置でメンテナンス頻度を抑
えた長時間運転が可能となり、バイオオイル収率
60％、製造能力 20 kg/h を達成できた。

　研究担当者（清水浩之＊、畑中祐樹）

２　急速熱分解プロセス解析・研究
　ア　研究目的
　オージェ装置内部では、熱媒体となる鉄球がスク
リューによって搬送・循環している。その搬送中にバ
イオマス粒子が鉄球上に供給されることにより、バ
イオマス粒子と加熱された鉄球が接触し、バイオマ
ス粒子を急速に熱分解し、バイオオイルの蒸気及び
チャーを生成する。搬送されている鉄球がどのよう
に動いているのか、というのは装置の外部から観察
することは極めて困難であり、熱分解装置内部にお
いて、鉄球及びバイオマス粒子がどのように搬送さ
れ、混合されているのか、あるいは混合されていない
のか、という情報を外部からの観察によって得るの
は困難である。近年、計算機の処理機能が向上した
ことにより、CFD（Computational Fluid Dynamics）
を用いた数値計算による流体解析が広く用いられる
ようになっているが、これらは有限の体積を規定し、
その有限域の微小区間に対して計算を行うものであ
る。有限体積内部の流体や粉体の解析が可能である
が、それら流体や粉体が存在可能な体積を全て計算
領域として規定する必要があり、開放系の計算では
計算負荷が大きくなる傾向がある。一方で、離散要
素法（Discrete Element Model: DEM）は 1）、特に粒
子の解析に用いられ、粒子一つ一つを計算要素とし
て、各粒子の運動をそれぞれ計算する事により、粒
子同士の接触力等も考慮した詳細な運動解析が可能

となっている。また、粒子自体が計算要素であるた
め、計算領域を区切る事なく計算が可能であり、粒
子の運動計算に適している。したがって、DEM を
用いることにより、オージェ装置内部における粒子
の運動を計算によって予測し、鉄球及びバイオマス
粒子の混合状況を把握することが可能である。
　本研究の目的は、急速熱分解プロセス内部の粒子
の運動を DEM によって解析し、鉄球及びバイオマ
ス粒子の搬送・混合挙動を明らかにする事により、
装置の安定運転及び効率向上に資する知見を得る事
である。

イ　研究方法
　計算機シミュレーションによるオージェ熱分解反
応期内部の粒子搬送挙動を予測するため、汎用ソ
フトウェアであるプロメテックソフトウェア製の
Particleworks を用いて DEM によるオージェ装置
内部の粒子運動計算を行った。計算に必要な構造体
は 3D-CAD（Computer Aided Design）により作成
した。構造体であるシリンダー及びスクリューの大
きさ、内径、ピッチ等は、ベンチ装置の値と一致さ
せ、計算負荷を低減させるために、シリンダー及び
スクリューの長さを 1700 mm 程度とした。図 12-1
に示す様に、シリンダーにはバイオマス供給口及び
鉄球入口を設け、それぞれに鉄球とバイオマスの流
入口を設置し、所定の流入速度にて鉄球及びバイオ
マス粒子を流入させて、ベンチ装置と同様の定常状
態を模擬した。熱媒体となる鉄球の粒子径及びスク
リューの回転数をベンチ装置の操業条件と合わせ、
鉄球の循環量及びバイオマスの供給量を変化させて
オージェ内部の粒子充填量、及び、鉄球の循環速度
とバイオマス供給速度の比を変えて、それぞれの粒
子の搬送挙動及び攪拌挙動に対する影響を調べた。

　ウ　研究結果
　図 12-2 は、粒子充填量がスクリューのシャフト
高さよりも低くなる粒子循環量を想定した条件に
おける、粒子の搬送挙動の経時変化を示している。
黄色い粒子はバイオマスを示し、黒及び灰色の粒
子は、流入した鉄ショット及び初期に配置した鉄
ショットの粒子をそれぞれ表している。時間の経過
によらず、黄色のバイオマス粒子が鉄ショット粒子
の表面を鉄ショット粒子と混合することなく平行に
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移動していることが分かる。したがって、粒子充填
量がスクリューのシャフト高さを超えない場合は、
攪拌が全く起こらない。
　図 12-3 は、粒子充填量がスクリューのシャフト
高さよりも高くなる粒子循環量を想定した条件にお
ける、粒子の搬送挙動の経時変化を示している。シ
ミュレーション開始直後の 1 秒後では、粒子が鉄
ショットの上部にとどまっているが、時間を経過
し、鉄ショットがスクリュー高さを越えてくると、
粒子が一部搬送方向に対して垂直な方向に移動、ま
た一部の粒子はスクリューに沿って鉄ショットの下

にもぐりこむ様な挙動を確認した。したがって、鉄
ショットがスクリュー高さを越える場合には、搬送
方向に対して垂直方向に粒子の移動が起こり、搬送
に伴い粒子の攪拌が起こることが確認できた。
　図 12-4 は、粒子充填量がスクリューのシャフト
高さよりも低くなる粒子循環量を想定した条件にお
いて、バイオマスの供給量が 2 倍になった場合の、
粒子の搬送挙動の経時変化を示している。供給量を
増すと、攪拌が進行する条件であっても、バイオマ
ス粒子が集まる領域があり、熱分解ガス出口までに
混合が十分でないことが確認できる。

図 12-1　�計算に用いた構造体及び流入・流出口の設置位置関係

図 12-2　鉄球充填量が少ない場合の粒子搬送挙動 図 12-3　鉄球充填量が多い場合の粒子搬送挙動
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　エ　考　察
　粒子充填量が多くなり、充填高さがシャフト高さ
を超える場合には、搬送方向に対して垂直方向に粒
子の移動が起こり、攪拌が発生する。ただし、攪拌
の強度は大きくなく、バイオマスの供給量が大きく
なってくると、攪拌が十分ではなく、バイオマス粒
子が鉄球と接触する事なく熱分解部分から排出さ
れ、熱分解反応に必要な伝熱が阻害されることが予
測される。粒子出口付近では、バイオマス粒子が十
分に攪拌されていることが確認でき、搬送距離が長
いほど、攪拌は促進されることが分かる。現実的に
は、搬送距離を延ばすと、装置の大型化や熱分解時
間の延長に伴うオイル収率の現象が懸念されるた
め、攪拌が起こる条件であっても、バイオマスの処
理量を増加させる場合は、機械的な攪拌機構を加え
る必要がある。

　オ　今後の課題
　現行のベンチ装置で処理量を増加させる場合に
は、オージェ内部に攪拌機構の導入が必要となる
が、一方で、撹拌機構の導入は、チャーの粉砕を促
進し、オージェからのチャー排出を促進してしまう

ことが予測できる。チャーの排出を抑制しつつ、加
熱が阻害されない装置の構造及び運転条件の把握が
必要である。

　カ　要　約
　離散要素法を用いた計算機シミュレーションに
よって、熱分解装置内部でスクリューによって搬送
される粒子の運動を予測した。装置内部の熱媒体と
なる鉄球粒子の充填量によって、搬送挙動が異な
り、粒子の充填量がスクリューのシャフト高さを超
えると、搬送とともに攪拌が発生する。ただし、攪
拌の強度は大きくなく、バイオマスの処理量増大に
対応できるものではなく、バイオマスの処理量増大
には機械的攪拌機構の導入が必要であることが示唆
された。

　キ　引用文献
  1）酒井幹夫（2012）粉体の数値シミュレーション 

丸善出版、東京

　研究担当者（細貝　聡＊、鈴木善三）

図 12-4　バイオマス供給量が多い場合の粒子搬送挙動
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１　改質システムの研究開発
　ア　研究目的
　石油代替燃料としての利用が可能なレベルのバイ
オオイルが得られ、林内に持込み可能な可搬型シス
テムへの組込みが可能な改質システムを開発する。
触媒開発に係る他の課題と連携して、触媒を用いた
改質に適したプロセス・システムを構築し急速熱分
解システムに組み込む。さらに、可搬型システムへ
の組込みを図る。

　イ　研究方法
　急速熱分解により得られるバイオオイルの石油代
替燃料としての利便性・汎用性を高めるため、急速
熱分解システムへの改質システムの組込みを図る。
バイオオイルの改質の手段としては、（ア）触媒を
利用する方法、（イ）触媒を用いない方法とが考え
られ、ポイントとしては以下が挙げられる。
　（ア）　触媒を利用する方法
　バイオオイルは分子量・酸素含有量が高いことか
ら高粘度、低発熱量、低 pH であるといった特徴が
あり、燃料としての品位が高くない。そこで、触媒
を用いて脱酸素・低分子化を図ることで燃料性状を
改善することが考えられる。
　基礎となる反応としては、低分子化、脱酸素及び
それらの改質反応に利用される水素濃度を高める反
応（シフト反応）が挙げられる。また、触媒を用い
た改質の実施方法としては、熱分解反応器内で触媒
を用いる方法や熱分解生成物（チャー除去後）を処
理する方法、また凝縮後のバイオオイルを改質する
方法が考えられる（図 21-1）。これらの各々の改質
方法を検討し最適な改質方法を開発する必要があ
る。
　（イ）　触媒を用いない方法
　反応温度や滞留時間、チャー濃度、原料性状と
いった反応条件を制御することによってもバイオオ
イルの性状の改善が見込める。主な反応条件のパラ
メーターと製品性状との関係を把握し、製品性状の
改善（特に低粘度化）を主眼とした反応条件の最適
化を行うことが考えられる。

　ウ　研究結果
　（ア）　触媒を利用する方法
　第 2 章における他の課題の分担機関（東京大学、
北陸先端技術大学院大学、産業技術総合研究所）の
試験等より設計データを得て、各改質システムの概
念設計検討・比較を行った。触媒利用方法として図
21-1 に記載の①、②、③案について方法を示す。

「触媒機能粒子媒体」：熱媒体であるアイアンショッ
トと混合、反応器内での接触による改質を目指す。
装置形式については、あらかじめショットと混合し
ておき、随時原料バイオマスに付加しながらチャー
からの排出分を補う。
①「触媒改質器」：別途、カートリッジ式の接触層
を経路中に設置し、気固接触による改質を目指す。
原則、触媒機能を測りながら取り替えていくものと
する。設計を完了しているベンチ試験装置に対して
は、パッケージと冷却機構の中間に設置する計画で
ある。
②バイオオイル自体のアップグレードについてはオ
ンサイトで行う場合と、別の場所で大量処理する場
合のメリット・デメリットを検討した。
③触媒担体通過システムを検討し、急速熱分解シス
テムベンチ試験装置の熱分解部と冷却部の中間に触
媒担体を充填したカートリッジ型触媒塔（筒）を設
置し、カートリッジを入れ替え可能な様式としたも
のを試作し、単体運転を実施した。カートリッジ型
触媒塔（筒）の施工外観図を図 21-2 に示す。
　カートリッジ型触媒塔（筒）の施工図を図 21-3
に示す。
　（イ）　触媒を用いない方法
　オージェ型の急速熱分解反応器では、チャーが比
較的長い時間反応器内に滞留し熱分解生成物と接触
する状態となり、この状態が生成物の性状に影響を
及ぼしていると考えられる。急速熱分解のベンチ試
験装置試験運転を通じて、反応条件最適化、チャー
分離の高度化を図ることで生成バイオオイルの品質
向上を図った。
　既存ベンチ試験装置の試験運転が安定して行える
システムの構築を実施できたので、各種パラメー
ターを変更し、バイオオイルをサンプリングした。

第2章�　改質システムの研究開発
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それらバイオオイルについて逐次分析を行ってお
り、その成分、性状等の分析結果とパラメーターの
相関について解析を行った。軽質バイオオイルの性
状測定結果を表 21-1 に、重質バイオオイルの性状
測定結果を表 21-2 に示した。
　変更が容易なパラメーターとして、温度を変化さ
せて実施したが、短時間で運転の不調が繰り返され
た。
　当初の急速熱分解ベンチ試験装置のオイル精製部
機構は、熱分解温度を 500℃ 前後とすることで最
適処理されているようになっており、その温度を大
きく上回る、あるいは、下回る場合にはスクラバー

の入口部で冷却による閉塞が頻繁に発生し、運転を
妨げる傾向が見られた。

　エ　考　察
　（ア）　触媒を利用する方法
　単体運転の確認を実施した。組込みについては今
後の触媒改質工程と合わせていく必要がある。
　（イ）　触媒を用いない方法
　温度制御、スクリューの回転数、バイオマスの供
給量についても数値の変更を行ったが効果を確認で
きなかった。

図 21-1�　触媒を利用する改質システムの概念図

図 21-2　カートリッジ型触媒塔施工外観図 図 21-3　カートリッジ型触媒塔施工図
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　オ　今後の課題
　（ア）　触媒を利用する方法
　テーマの統廃合により組込み運転の確認は実施し
なかったがいくつか課題が想定される中、運転中に
おける触媒性能劣化に対する対策が挙げられる。運
転中に水素等を注入して性能回復を促す、触媒流通
回路を複数系統設け性能劣化とともに経路を切り替
える、劣化した触媒は交換し別の専用機で性能回復
を施す、などとなる。危険度や難易度から検討する
と、複数系統を設置した使い切り方式が良いと考え
る。
　（イ）　触媒を用いない方法
　バイオオイル性状の改善のため、今回実施した試
験で温度制御、スクリューの回転数、バイオマスの
供給量以外にも変更できるパラメーターとして、熱
媒体である鉄球径の変更、スクリュー形状の変更

（羽根型からパドル型）、スクリュー径の拡大等が課
題としてあげられる。
　改質の主目的である脱酸素といった面を考える
と、そのパラメーター変更によるメリット・デメ
リットとその変更により製造されたバイオオイルの
性能を比較し、有用性について検討が必要である。

　カ　要　約
　（ア）　触媒を利用する方法
　急速熱分解システムベンチ試験装置の熱分解部と
冷却部の中間に触媒担体を充填したカートリッジ型
触媒塔（筒）を設置し、入れ替え可能な様式とした
ものを試作し、単体運転を実施した。
　（イ）　改質を用いない方法
　現行の急速熱分解ベンチ試験装置で、温度を変化

させてバイオオイルのサンプリングを実施した。温
度条件の違いにより流通管内に閉塞が発生し長時間
の測定を行うことが不可能だったが、バイオオイル
品質向上のための改良案を示すことができた。

　研究担当者（清水浩之＊、畑中祐樹）

２　触媒の高機能化研究開発・物性評価
　ア　研究目的
　熱分解直後あるいは凝縮後のバイオオイルの改質

（高品位化）に用いる触媒の研究開発を行う。一般
に、バイオオイル（熱分解油）は、多くの酸素含有
化合物を含むため、低品質で安定性に乏しい。その
ため触媒により、これらから酸素を除去することが
重要となる。重油代替・軽油代替利用を想定し、水
素化脱酸素反応に活性を有する触媒を開発する。ま
た、高分子化合物が多く含まれる熱分解生成物を低
分子化する水素化分解及びそれらの反応のために必
要となる水素を熱分解生成物中から効率的に得るた
めのシフト反応のそれぞれの活性も重要となる。水
素化脱酸素に活性を有する触媒の水素化分解、シフ
ト反応の活性も併せて追究する。
　さらに、これらの機能が複合化されかつプロセス
適合性が高い触媒を開発する。

　イ　研究方法
　（ア）　触媒調製
　金属リン化物触媒としてニッケルリン化物 Ni2P
を種々の担体に担持し合成した。触媒の調製には
incipient wetness 法（IWI）を用いた。Ni（NO3）2・	

表 21-1�　温度変化による軽質バイオオイルの性状測
定結果

表 21-2�　温度変化による重質バイオオイルの性状測
定結果
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6H2O と（NH4）2HPO4 を所定量含む水溶液を乾燥し
た担体に含浸させ、乾燥後、500℃にて焼成した。次
に、水素雰囲気下、昇温還元法により還元し、Ni2P
触媒を得た。なお、還元直後は反応性が高いため、
0.5％の酸素 / ヘリウムガスを流通させることによ
り、不動態化処理を行った。担体には高表面積アモ
ルファスシリカ（EH-5, Cab-o-sil）、USY ゼオライト、
カリウム USY ゼオライト（KUSY）、ZSM5 ゼオラ
イト、シリカアルミナ、FCC 触媒を用いた。
　（イ）　触媒のキャラクタリゼーション
　調製した触媒の物性評価を種々の測定方法によ
り実施した。窒素吸着により BET 比表面積を得
た。また、X 線粉末回折により結晶構造の評価を
行った。CO パルス法により Ni2P 触媒の活性サイ
ト数の評価を行った。さらに、X 線吸収微細構造

（XAFS）により触媒の局所構造を観察した（第 2
章 -5 参照）。
　（ウ）　水素化脱酸素反応
　熱分解油のモデル化合物として 2–メチルテト
ラヒドロフラン（2–MTHF）を用い、温度 240 ～
350℃、2–MTHF/H2 = 3/97 mol％、1 ～ 5 気圧に
て水素化脱酸素反応を行った。反応は固定床流通系
反応装置にて実施し、得られた生成物等はオンライ
ンのガスクロマトグラフにより定性・定量を行っ
た。

　（エ）　水性ガスシフト反応
　リン化物触媒の水性ガスシフト活性を評価した。
反応は 450℃、S/C = 3, GHSV=10,000 h–1 にて行っ
た。触媒には、Ni2P/SiO2、Ni2P/ZSM5、NiFeP/KUSY. 
Pd/Al2O3 及び工業用 Cu/Zn/Al2O3 を用いた。

　ウ　研究結果
　（ア）　Ni2P 触媒のキャラクタリゼーション
　粉末 X 線回折より、調製した試料では、バルク
の Ni2P と同じ角度に回折ピークを有していること
が分かり、Ni12P5, NiP 等の別のニッケルリン化物
及び金属 Ni の結晶構造はいずれも見られなかった

（図 22-1）。また Ni2P/USY については、低担持量で
は回折ピークが弱く、高分散に担持されていること
が示唆された。一方、高担持量では、Ni2P の明瞭
な回折ピークが見られ、シェラー式より結晶子径は
10 nm 程度と見積もられた。また、担体の構造に変
化はなく Ni2P が担持されていることが確認された。
リン化物担持後の BET 比表面積は、Ni2P/SiO2 で
は 214 m2 g–1（担持前は 273 m2 g–1）、Ni2P/USY で
は、582 m2 g–1（担持前では 704 m2 g–1）であった

（表 22-1）。担持前後により表面積の減少が見られる
ものの、いずれも高い表面積を維持しており、特に
Ni2P/USY では 500 m2 g–1 以上であった。
　CO 吸着測定により、調製したリン化物触媒の活

図 22-1　Ni2P/SiO2 及び Ni2P/USY の粉末Ｘ線回折パターン
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性サイト数を見積もった（表 22-1）。同量の Ni（約
8 wt. ％）にて調製した Ni2P/SiO2、Ni2P/KUSY、
Ni2P/USY の CO 吸着量を測定したところ、Ni2P/
SiO2 で は 55 μmol g–1、Ni2P/USY で は 75 μmol g–1

となり、30％向上した。
　（イ）　水素化脱酸素反応
　これらの各種担持リン化物触媒の水素化脱酸素
反応活性を評価した。モデル化合物として、2–メ
チルテトラヒドロフラン（2–MTHF）を用い、反
応温度 240 ～ 350℃、2–MTHF/H2 = 3/97 mol％、
0.4 MPa にて行った（図 22-2）。Ni2P/SiO2 は 350℃
にて転化率ほぼ 100％、275℃では約 15％であった。
これに対し、Ni2P/USY では同反応条件において、
280℃でも転化率 95％以上を示した。280℃以上の
高転化率の範囲において、Ni2P/USY は高い水素化
脱酸素選択率（90％以上）を示した。クラッキング
がなく脱酸素化されたペンタンの選択率は 80％以
上、クラッキングが起き脱酸素化されたブタンの選
択率は 15％以下であった。Ni2P/USY は高い転化
率、高い HDO 選択率を示し、C-C 結合の開裂なく、
選択的に脱酸素化できることが分かった。
　工業用担体（シリカアルミナ、ZSM5 ゼオライ
ト、FCC 触媒）を担体として用い、Ni2P を担持し、
これらの水素化脱酸素反応活性を評価した（図 22-
3）。Ni2P/FCC 触媒では活性が低かった。また、強
酸性の ZSM5 ゼオライトを担体とした場合、初期
活性は高かったものの、時間とともに転化率が低下
していき、安定性に乏しかった。反応試験は 320℃
→ 280℃→ 240℃→ 260℃→ 300℃と温度を変化させ
て行ったが、280℃と 300℃での転化率が逆転して
いることからも分かる。シリカアルミナが安定で最
も活性が高いことが分かった。
　次に、活性の高かった Ni2P/USY について、そ
の Ni2P 担持量を変化させ（Ni 量として 0.5 ～ 2.0  
mmol/g-support）た触媒を調製し分担機関に提供

し、その水素化脱酸素活性及び活性サイトの局所構
造を明らかにするためにX線吸収微細構造（XAFS）
測定結果を得てその評価を行った（図 22-4）。低担
持量（0.5 及び 1.0 mmol）の場合、高い HDO 活性
を示した。一方、高担持量（1.5 及び 2.0 mmol）の
場合は、触媒活性が低下した。CO 吸着量から活性
サイト数を見積もり、これより算出したターンオー
バー速度においても、低担持量の方が 2 倍以上の活
性を示した。高担持量では、バルク Ni2P と同様な
EXAFS スペクトルであったのに対し、低担持量で
は、ピーク強度が低く（特に Ni-Ni）、Ni2P が微粒
子化し高分散されていることが分かった。このよう
に、高表面積、高い細孔容積を有する担体に、Ni2P
を高分散することが水素化脱酸素反応において極め
て重要であることが分かった。
　　ａ　ガス組成が触媒活性に与える影響
　　（ａ）　水素分圧
　担持ニッケルリン化物（Ni2P）を触媒として用
い、2–メチルテトラヒドロフラン（2–MTHF）を
反応物として用いた水素化脱酸素反応では、次のよ
うな反応機構で最終生成物 n–ペンタンが得られる
ことをこれまでの研究により明らかにしている（図
22-5）。フラン環の開環によりカルボニル化合物（2–
ペンタノン、1–ペンタナール）が生成し、その後ア
ルコール（2–ペンタノール、1–ペンタノール）、ア
ルケン（2–ペンテン、1–ペンテン）へと変換され、
最終的に n–ペンタンとなる。なお、ブタンはペン
タナールからの脱カルボニルにより CO とともに
生成する。リン化物触媒（Ni2P）では、下記反応以
外はほとんど進行しない。一方、貴金属触媒（Ru、
Pd）や Ni 触媒では、クラッキング（C-C 開裂）が
顕著に併発し、メタンが主生成物となる。
　水素分圧による 2–MTHF の転化率及び生成物
選択率の変化を示す（図 22-6）。（反応条件：触媒
0.05 g、2–MTHF 分圧 9 kPa、全圧 500 kPa、反応

Catalyst CO uptake
/μmol g-1

BET surface area
/m2 g-1

Ni2P/SiO2 55 214

Ni2P/KUSY 64 504

Ni2P/USY (1.0Ni2P/USY) 75 582

表 22-1　�Ni2P/SiO2、Ni2P/KUSY、Ni2P/USY の CO 吸着量、比表面積
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温度 300℃）。
　水素分圧が増加するのに伴い、転化率は低下し
た。生成物の選択率を見ると、最終生成物である
n–ペンタン及び n–ブタンの選択率は水素分圧の増

加とともに向上した。一方、中間生成物である、2–
ペンタノンの選択率は減少した。水素分圧が低い場
合、2–MTHF の転化率は高く、フラン環が開環し、
最初の生成物である 2–ペンタノンが生成するもの
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図 22-4�　異なる Ni2P 担持量の Ni2P/USY による 2–メ
チルテトラヒドロフラン転化率の温度依存性

図 22-2�　Ni2P/SiO2、Ni2P/USY 及び Ni2P/KUSY によ
る 2–メチルテトラヒドロフラン転化率化率の
温度依存性（触媒量 0.3 g、0.5 MPa）

図 22-3�　Ni2P/SiAl、Ni2P/ZSM5 及び Ni2P/FCC によ
る 2–メチルテトラヒドロフラン転化率の温度
依存性（触媒量 0.25 g、0.2 MPa）
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図 22-5�　2–メチルテトラヒドロフランの水素化脱酸
素反応における反応機構

図 22-6�　2–メチルテトラヒドロフラン水素化脱酸素反応における転化率及び生成物選択率の水素分圧依存性
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の、その後の水素化の過程が進まないことが分か
る。目的の脱酸素化合物まで変換させるためには、
ある程度の水素分圧が必要となることが明らかと
なった。
　 ま た、 水 素 分 圧 と 反 応 物（2–MTHF） 分 圧
の 結 果 よ り、 水 素 と 2–MTHF は Langmuir-
Hinshelwood 機構（LH モデル）により触媒活性
サイトに競争的に吸着することが分かった（図 22-
7）。この LH モデルにより、2–MTHF 及び水素の触
媒活性サイトとの吸着平衡定数を算出したところ、
K2–MTHF は 31 [kPa–1]、KH2 は 1 × 104 [kPa–1] と求め
られた。この数値より、水素の平衡定数が圧倒的に
2–MTHF よりも高いことが分かった。つまり、活
性点には水素が多く被覆していることが明らかと
なった。
　　ｂ　水蒸気による影響
　熱分解ガス中には、水蒸気が多く含まれている。
そのため、水蒸気が触媒活性に与える影響につい
て調査した。水蒸気の有無における 2–MTHF の
転化率及び生成物分布を以下に示す（図 22-8）。触
媒には Ni2P/SiO2 を用いた。反応温度は 250℃から
350℃までの範囲とした。2–MTHF と水との比は、
2–MTHF：H2O = 88：12（mol％）とした。その結
果、水蒸気による触媒活性の低下は全く見られな
かった。むしろ、水蒸気添加により、活性の向上が
見られた。例えば、水蒸気なしの場合、反応温度

300℃における転化率は 44％、n–ペンタン選択率は
78％であった。一方、水蒸気ありの場合、同温度に
おける転化率は 62％、n–ペンタン選択率は 82％と
なった。この結果より、担持ニッケルリン化物触媒
が水蒸気耐性を有することが分かった。
　（ａ）　触媒の耐久性評価
　実機での運転で想定される反応温度 450℃におけ
る、触媒の長時間反応試験を行った。触媒にはシリ
カ担持ニッケルリン化物触媒（Ni2P/SiO2）0.3 g を
用い、2–MTHF　3.14 μmol/s、水素 136 sccm、2–
MTHF：H2 = 3：97（モル比）の条件にて試験を行っ
た。なお、水素圧力は 1 気圧（大気圧）である。
　結果を以下に示す（図 22-9）。反応を実施した 30
時間にわたり、安定した高活性及び高選択性を示す
ことが分かった。具体的には、2–MTHF 転化率は
反応初期から 30 時間後まで 98％以上を保ち、最終
生成物である n–ペンタン選択率は 87％以上、n–ペ
ンタンとブタンの選択率の合計で求めた水素化脱酸
素率は 95％以上を示した。
　30 時間反応をした後、450℃にて窒素パージし、
降温させ、最終的に触媒は室温にて空気中に長時間
暴露させた。後日（1.5 か月後）、触媒を再び反応器
にセットし、450℃水素雰囲気下にて還元再生処理
を行い、再び同条件にて反応活性試験を実施した。
その結果を以下に示す（図 22-10）。反応活性は、元
の活性には戻らず、初期から転化率 80％を下回っ

図 22-7　平衡定数の算出した結果

図 22-8　2- メチルテトラヒドロフラン水素化脱酸素反応における水蒸気の影響
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た。その後、転化率は時間とともに徐々に低下し、
10 時間後（合計 40 時間後）における転化率は約
30％であった。生成物分布についても、前回とは異
なる挙動を示した。初期では n–ペンタンの選択率
が高いが、時間の経過とともに、n–ペンタンの選
択率は低下し、二重結合を有するペンテンの選択率
が高くなっていった。その結果、10 時間後（合計
40 時間後）の転化率は 30％、水素化脱酸素選択率

（n–ペンタン＋ペンテン）は 60％であった。n–ペン
タンの選択率が低く、ペンテンの選択率が高いこと
は水素化能が低下したことを意味している。
　このように 2 回目の活性が低下したことの原因と
して考えられるのは、再還元が不十分であったこと
が挙げられる。Ni2P/SiO2 触媒を合成する際には、
始め 590℃にて還元処理を行い、不動態化処理を行
う。ごく薄い酸化物層を Ni2P 表面に形成させるこ
とで、空気中で安全に保管できる。反応試験直前に
水素にて再還元を行うが、通常は 450℃で十分に再

還元されると考えられてきた。しかしながら、保管
時間の経過とともに、Ni2P の酸化は進行してしま
うため、より高い温度（例えば 500℃）での水素還
元が必要であったと考えられる。
　（ウ）　水性ガスシフト反応
　リン化物触媒の水性ガスシフト活性を評価した

（図 22-11）。反応は、S/C = 3、GHSV = 10,000 h–1

にて行った。反応温度は想定される使用条件の
450℃にて行った。Ni2P 及び NiFeP 触媒は活性を示
すものの、貴金属触媒や Cu 系触媒よりもはるかに
低かった。ただし、空間速度が低い場合は、Ni2P/
SiO2 においても有意な CO シフト活性を示すこと
が分かった。今後、担持量、担体、分散性等更なる
検討により、Ni2P 触媒単独でも高活性化の可能性
があることが示唆された。

　エ　考　察
　水素化脱酸素反応においてニッケルリン化物触媒

図 22-9�　2–メチルテトラヒドロフラン水素化脱酸素
反応の経時変化（1 気圧水素）

図 22-10　繰り返し反応の結果
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図 22-11　Ni2P 触媒による水性ガスシフト反応
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が高い活性を有すること及びその触媒活性は担体に
より大きく異なることが分かった。中でも USY ゼ
オライト担持ニッケルリン化物触媒が高い活性を示
した。水性ガスシフト反応において、リン化物触媒
は活性を示すものの、その性能は貴金属触媒、Cu
系触媒と比べて低かった。そのため耐熱性銅系触媒
との複合化、あるいはシフト用触媒と水素化脱酸素
用触媒を別々に用いることをプロセスの観点から選
択することが有効であることが示された。
　また、高活性改質触媒の基礎物性について、リン
化物触媒については結晶性・形態に大きな変化がな
いことを確認した。ニッケルを担持した場合は、担
持量が同じでも活性サイト数が異なり、担体の表面
積、細孔容積が大きいほどニッケルリン化物の活性
サイト数が増加する傾向があることを確認した。
　ガス組成が活性に与える影響について検討した。
反応活性評価には、担持ニッケルリン化物触媒を
用い、反応物には、バイオマスの熱分解油のモデ
ル化合物として 2–メチルテトラヒドロフラン（2–
MTHF）を用いた。水素分圧による転化率及び生
成物分布の変化を追跡したところ、水素分圧が低い
とき、転化率が高いことが分かった。一方、生成物
分布をみると、最終生成物である n–ペンタンの選
択率は水素分圧が高い方がよく、水素分圧が低い場
合は、中間生成物のペンタノンの選択率が高いこと
が分かった。また、熱分解ガスに含まれる水蒸気が
活性に与える影響についても検討した。水蒸気を含
む条件において水素化脱酸素反応を試験したが、転
化率、生成物選択率共に、水蒸気による低下は全く
見られなかった。リン化物触媒は耐水蒸気性が高い
ことが分かった。
　また、担持ニッケルリン化物触媒の耐久性評価を
行った。2–MTHF の転化率、水素化脱酸素選択率
及び触媒寿命について評価した。反応温度 450℃に
て、転化率 98％以上かつ水素化脱酸素選択率 95％
以上を達成し、その触媒活性は再生処理することな
く 30 時間維持した。その後、しばらく室温、空気
中に暴露した触媒試料を再生処理し、活性試験を実
施したところ、転化率は徐々に低下し、10 時間後

（合計 40 時間後）の転化率は 30％、水素化脱酸素
選択率は 60％であった。
　これらの試験結果に基づき、改質システムの基礎
設計データとして反応速度、転化率、選択率や物質

収支のデータを得て、改質システム開発にフィード
バックした。

　オ　今後の課題
　本課題ではモデル化合物を用いて高性能触媒の選
定、触媒作用の基礎データを取得したが、実バイオ
オイルに対する触媒への要求は高い。特に、可搬型
熱分解装置においては水素供給の確保が困難であ
る。そのため、リン化物触媒は水素化脱酸素反応に
極めて優れた触媒であるが、水素をその場で製造で
きる水性ガスシフト反応との組合せ等が必要とな
る。また、触媒の大量製造技術の確立も検討が必要
と言える。

　カ　要　約
　（ア）　バイオオイルの改質において最も重要な水
素化脱酸素反応において、ニッケルリン化物触媒が
高機能触媒であることが分かった。また、その活性
は担体によって大きく影響され、高表面積、高い細
孔容積を有する担体へ高分散に担持することが重要
であることが示された。モデル化合物の 2 メチルテ
トラヒドロフラン（2–MTHF）はペンタンとブタ
ンに変換された。このニッケルリン化物触媒は水蒸
気耐性があり、再生処理することなく高い活性を
30 時間維持できた。
　（イ）　水素化脱酸素反応に高活性を示すニッケル
リン化物触媒の水性ガスシフト反応活性は、既存の
工業触媒や貴金属触媒と比べ活性は低くかった。そ
のため耐熱性銅系触媒との複合化、あるいはシフト
用触媒と水素化脱酸素用触媒を別々に用いることを
プロセスの観点から選択することが有効であること
が示された。
　（ウ）　モデル化合物による反応試験より、反応速
度、触媒接触時間、水素分圧依存性、物質収支等、
改質システムの設計検討のための基礎データを取得
した。担持ニッケル触媒による 2–MTHF の水素化
脱酸素反応では、転化率は接触時間に比例した。ま
た、接触時間とともに HDO 選択率は向上した。水
素分圧依存性では、水素分圧とともに選択率は向上
した。反応前後の物質収支はほぼとれている（100
± 5％）ことが確認できた。

　研究担当者（大山茂生＊、高垣　敦＊）
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３　触媒のキャラクタリゼーション
　ア　研究目的
　急速熱分解器内で熱媒体とともに用いる高温機能
触媒を開発し、熱分解生成物の改質を促進する。熱
分解反応器で機能するためには、高温での耐性が必
須である。そのため、熱安定性に優れる種々のタイ
プの触媒（シリカアルミナ、ゼオライト、金属酸化
物、酸性・塩基性酸化物、担持金属触媒等）の探索
を行う。急速熱分解器内では、クラッキング、脱
水、水素化脱酸素、水素化分解等の諸反応が総合的
に作用することが想定される。熱分解生成物（バイ
オオイル）の分布・性質から、添加触媒の性能を評
価し、高温機能触媒を選定する。

　イ　研究方法
　熱安定性に優れる種々の酸化物触媒（粉末）をそ
れぞれ国産杉粉（42 mesh 以下）と混合し、急速熱
分解器を模した反応器（キューリーポイントパイロ
ライザー：反応温度 500℃、熱分解時間 5 s）によ
り熱分解反応を行う。種々の固体触媒 1,2）を添加し、
それぞれ得られた熱分解生成物（バイオオイル）を
GC–MS により分析し、添加触媒の効果を明らかと
する。さらに、2 種類以上の酸化物の同時添加や複
合酸化物化（シリカ–アルミナ、タングステン–ジル

コニア、セリア–ジルコニア、スピネル構造体等）
を用い、高機能な固体触媒の探求を図る。次いで、
スクリーニングにより選定された高温機能触媒につ
いて、オージェ型急速熱分解システムを模擬した試
験装置（回分式反応器 100 cc 容量）により、ラー
ジスケールによる触媒作用についても、検証し最適
化を図る。

　ウ　研究結果
　（ア）　単一元素からなる固体酸塩基触媒（パイロ
ライザー反応器）
　触媒無し（None）、熱分解装置の汎用熱媒体で
あるシリカ（SiO2）、固体塩基である酸化マグネシ
ウム（MgO）、固体酸である酸化アルミニウム（γ–
Al2O3）を杉粉に接触させ、500℃にてキューリーポ
イントパイロライザーにより熱分解反応を行った。
生成バイオオイルの GC 分析チャートを図 23-1 に
示す。主だった 5 種類の化合物の構造と、全ピーク
面積に対する当該化合物のピーク面積割合につい
て、図中に記載した。
　SiO2 触媒及び塩基性 MgO 触媒を用いた場合、触
媒なしの場合とほとんど変わらない GC チャート
が得られた（特に、赤い数値で面積割合を示した
4 つの化合物の割合に、大きな変化は認められな

図 23-1�　固体酸塩基触媒を用いた杉材の熱分解生成物のガスクロマトグラフの結果
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かった）。一方、酸性の γ–Al2O3 触媒を用いた場合、
furan-2-carbaldehyde（フルフラール）由来のピー
ク割合の増加が認められた（緑色の数値で示した化
合物）。フルフラール類は、木材に含まれる多糖類
の分解生成物の一つであることから、酸触媒を熱分
解反応時に共存させることで、木材成分中の多糖類
の熱分解反応が促進されたと予想される。
　（イ）　2 元素からなる固体酸触媒（パイロライ
ザー反応器）
　固体酸触媒として、硫酸化ジルコニア（SO4/
ZrO2）、シリカアルミナ（SiO2–Al2O3）、シリカマグ
ネシア（SiO2–MgO）をそれぞれ共存させて杉粉の

熱分解を実施した。得られた生成物の GC チャート
及び代表的な化合物構造を図 23-2 に示した。いず
れの場合にもフルフラールの生成が認められ、さら
に、フルフラール 2 量体と類推されるピーク（図
中、紫枠）の出現が確認された。また、この 3 種
類の中では、SO4/ZrO2 を共存させた際に、フルフ
ラールの存在割合が最も増加することが分かった。
　（ウ）　ゼオライト型酸触媒（パイロライザー反応
器）
　3 種類のゼオライト（BEA, FAU, MFI）を杉粉
と接触させ、熱分解した際の生成物の GC チャート
及び代表的な化合物構造を図 23-3 に示した。この

図 23-2�　複合型固体酸触媒を用いた杉材の熱分解生成物のガスクロマトグラフの結果

図 23-3�　ゼオライト型固体酸触媒を用いた杉材の熱分解生成物のガスクロマトグラフの結果
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場合、触媒未添加の条件と比較すると、リグニン
の分解生成物に由来するメトキシフェノール化合
物（図中、赤枠）の存在比に大きな変化が認められ
ることが分かった。メトキシフェノール類は、木材
中に分布するリグニンの主要骨格の構成単位である
ことから、リグニン成分の熱分解反応の促進が予想
される。特に、MFI ゼオライトでは、GC チャート
20–30 分に現れるピークの減少が顕著であった（し
かし、MFI ゼオライトを使用した際には、パイロ
ライザー反応器での再現性が取りにくく、細孔内拡
散の影響が大きく生成物分布に影響するものと推察
された）。また、BEA ゼオライトでは、フルフラー
ル 2 量体と類推されるピークの出現も認められた。
　（エ）　固体酸触媒の効果（回分式反応器）
　上記（ア）～（ウ）におけるキューリーポイント
パイロライザーによる検討から、固体触媒の中で

も、特に酸性質を有する触媒（固体酸）が木材の熱
分解に大きく影響することが予想された。そこで、
γ–Al2O3 触媒及びゼオライト触媒（BEA 及び MFI）
について、オージェ型急速熱分解システムを模した
回分式反応器を用い、更に比較検討を行い、得られ
た熱分解生成物の物性比較を GC–MS により実施し
た。この時、反応器の設計上、急速熱分解ではな
く、450℃までおよそ 30 分かけて昇温し、生成ガス
を急速冷却した後、メタノールに溶解した生成物を
分析に使用した。
　GC–MS 測定時の GC プロフィルを図 23-4 に示
す（検出時間 40 分以上では、いずれの場合におい
ても大きなピークが認められなかったので示さな
い）。無触媒、γ–Al2O3（ここでは γ–AlOOH 焼成
体を使用）、β–ゼオライトでは、いずれの場合にも
フェノール系化合物（青）及びメトキシフェノール

図 23-4�　種々の固体酸触媒を用いた杉材の熱分解生成物のガスクロマトグラフの結果

─ 27 ─



系化合物（赤）の生成が確認された。また、β–ゼオ
ライトでは、ナフタレン環を有する化合物群も生成
した。一方、MFI ゼオライトの結果は、他の結果
とは大きく異なり、含酸素化合物の生成がほとんど
認められず、メチルベンゼン系化合物やメチルナフ
タレン系の化合物が大部分を占めていることが分
かった。このことから、固体酸触媒はメトキシ種の
クラッキングや脱炭酸・脱酸素に効果があり、特
に MFI ゼオライトを熱分解中に共存させることで、
脱酸素反応ないしは脱炭酸の進行が促進できると考
えられた。

　エ　考　察
　キューリーポイントパイロライザー反応器により
得られた結果を、主な触媒系を例示して下記の表
23-1 にまとめた。効果が認められなかった SiO2 及
び MgO は、表から除外した。キューリーポイント
パイロライザー反応器による検討結果から、適応し
た固体酸化物触媒には、「効果がない触媒」、「生成
物中のフルフラール類の存在量を増加させる触媒」、

「フルフラールの二量化生成物の存在量を増加させ
る触媒」、「メトキシ種の存在割合に影響する触媒」
の 4 つの特徴を関連付けることができた。
　フルフラールは主に糖類の脱水反応により得られ
ることから、木材中に分布するヘミセルロースの加
水分解及び逐次脱水反応が固体酸触媒により促進さ
れ、フルフラールの生成が起り、更に強い酸性質の
触媒系では二量化生成物の増加が認められたものと
推察される。また、メトキシフェノール化合物はリ
グニン骨格の分断により生じること、メトキシ種の
脱酸素化合物の生成も認められることから、ゼオラ
イト系固体酸触媒は、「クラッキング反応によるバ

イオオイル成分の低分子化」及び「脱炭酸・脱水反
応による含酸素率の低減」に寄与できる可能性があ
ることが明らかとなった。
　オージェ型急速熱分解システムを模した試験装置
による比較・検討から、特に「メトキシ種の存在割
合に影響する触媒」に分類されたゼオライト触媒で
は、脱酸素化合物の形成が多く、実機中での熱分解
反応におけるクラッキングの促進と水素を用いない
脱酸素反応にも効果が期待できることが示唆され
た。

　オ　今後の課題
　キューリーポイントパイロライザー反応器（熱分
解 500℃、5s）とオージェ型急速熱分解システムを
模した試験装置（450℃までおよそ 30 分かけて昇
温）では、反応器の性質上、熱分解過程の制御が難
しく、直接的には同様の生成物分布は得られなかっ
た。しかし、各反応器の性質を考慮することで、改
質触媒に関する一定の指針を得ることができた。プ
ロジェクト後期の 2 年間は、本課題が廃止されたた
めに実機搭載へ向けたプロセス検証が行えなかった
が、今後、ゼオライト系固体酸触媒について、実機
への搭載方法（カートリッジ式等）の他、最適な触
媒量・交換時期（寿命）を検証し、最適化すること
が望ましい。

　カ　要　約
　高温での改質機能を発現できる固体酸化物触媒の
開発に向けて、種々の固体酸化物を共存させた際の
熱分解生成物（バイオオイル）の性質の関連につい
て、パイロライザー反応器による比較・検討を行っ
た。その結果、「未触媒添加と同様のスペクトルを

表 23-1　�各種固体酸化物触媒による触媒効果（パイロライザー反応器）
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示す固体酸化物（効果がない触媒）」、「生成物中の
フルフラール類の存在量を増加させる触媒」、「フル
フラールの二量化生成物の存在量を増加させる触
媒」、「メトキシ種の存在割合に影響する触媒」、の
4 種類に分類できることが分かった。次いで、オー
ジェ型急速熱分解システムを模した試験装置（回分
式反応器）により、「生成物中のフルフラール類の
存在量を増加させる触媒」（固体酸）及び「メトキ
シ種の存在割合に影響する触媒」（ゼオライト）に
ついて、更なる比較・検討を行った。その結果、ゼ
オライトを用いた際に生成バイオオイル中の脱酸素
反応が促進され、特に MFI ゼオライトが低炭素数
の脱酸素反応に効果的であることが示唆された。

　キ　引用文献
  1）Tanabe K., Misono M., Ono Y. and Hattori 

H.（1989）New Solid Acids and Bases –Their 
Catalytic Properties-. In Delmon B. and Yates 
J.T.（ed.）Studies in surface science and catalysis 
51.

  2）Ono Y. and Hattori H.（2010）Solid Base 
catalysis. In Castleman A.W., Jr. et al.（ed.）
Springer Series in Chemical Physics 101. 
Springer Heidelberg Dordrecht London New 
York.

　研究担当者（海老谷幸喜＊、西村　俊＊）

４　改質プロセス解析・研究
　ア　研究目的
　急速熱分解により生成するオイルのアップグレー
ド方法として、第 2 章 -2 で開発した触媒による改質
を想定し、触媒層設置によるベンチ装置運転条件の
最適化及び効率の見積もりを行う事を目的とした。

　イ　研究方法
　熱物質収支計算による触媒改質反応期のプロセス
シミュレーションを行った。第 2 章 -2 で開発した
触媒は、水素を用いてバイオオイル中の酸素を除去
する水素化脱酸素を促進するため、バイオオイルと
ともに水素を触媒改質器に供給する必要がある。し
たがって、本触媒改質反応器は図 24-1 に示す様な

全体のプロセスフローのうち、熱分解反応器に直列
に連結された反応器を想定し、反応器の入り口から
バイオオイルを含んだ揮発分とともに水素を供給
し、水素化脱酸素反応を進行させるプロセスとな
る。触媒改質器は、本提案プロセスが可搬型である
という特性上、取り替え式のカートリッジとして取
り扱いが容易な充填層反応器を想定した。
　本想定プロセスにおいて、熱及び物質収支に基づ
いたプロセスシミュレーションを行い、触媒改質器
を含んだ全体のエンタルピーフローを計算した。ま
た、プロセス全体の高効率化に必要なプロセスの改
良案を検討し、改良による効率向上の効果がどの程
度であるかを見積もった。

　ウ　研究結果
　図 24-2 に図 24-1 に示したプロセスフローに基づ
いたプロセス全体のエンタルピーフローを示した。
バイオマスの処理量は乾燥重量で1 t/dayを想定し、
供給する水素量は熱分解オイルに含まれる酸素を全
て水素化脱酸素するのに必要な必要最低量を想定し
た。
　図 24-2 から、改質オイルとして回収できるエンタ
ルピーは投入エネルギーであるバイオマス及び水素
を基準にすると、およそ 72％程度であった。水素化
脱酸素触媒は金属リン化物触媒であることから、酸
化雰囲気では触媒の性能が劣化してしまうことが予
想されるが、仮に熱分解オイルの脱酸素に必要な水
素の 2 倍量を供給したとしても、回収エネルギーは
およそ 57％となり、水素投入量の増加によるエネル
ギー転換効率の低下はそこまで顕著ではない。
　一般的に水素化脱酸素反応は発熱反応であるた
め、改質反応器の反応温度を一定に保つために、水
冷による除熱が必要となり、改質器の出口からは蒸
気の熱エンタルピーが排出される。

　エ　考　察
　図 24-2 から、触媒層連結プロセスから排出され
る熱エンタルピーが利用されることなく系外に排出
されるため、これらが、エネルギー回収率の減少に
寄与していることは明らかである。したがって、こ
れらの廃熱を有効利用することが、プロセスの効率
向上に必要である。まず、本想定プロセスは、熱分
解反応に必要な熱をチャーの燃焼により生成する熱
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を、鉄球を熱媒体として供給するが、チャーが持つ
エンタルピーがバイオマスの熱分解に必要なエンタ
ルピーよりも過剰であるため、過剰分を空気によっ
て希釈することによって、系外に排出している。し
たがって、チャーを適正量燃焼することによって、
効率の向上が可能である。また、改質器の除熱に利
用した水から生成する水蒸気も利用できれば、更に
効率は向上可能である。この 2 つの排熱を利用する
方策として、チャーの部分燃焼によりチャーの化学
エンタルピーの一部を CO の化学エンタルピーとし
て回収し、改質器の除熱によって生成する水蒸気と
の水性ガスシフト反応によって、水素を生成するプ
ロセスを提案する。提案プロセスのプロセスフロー
を図 24-3 に示した。
　図 24-3 のプロセスフローに基づき熱及び物質収
支に基づいたプロセスシミュレーションを行い、得
られたエンタルピーフローを図 24-4 に示した。エ
ンタルピーフローから、チャーの過剰燃焼分であっ
た熱エンタルピー分を CO の化学エンタルピーとし
て回収し、シフト反応器において水素へと変換す

る。水性ガスシフト反応は、
　CO + H2O =H2 + CO2 + 41.2 kJ
と発熱反応であるため、改質器で発生する蒸気のエ
ンタルピーは、化学エネルギーとして回収はできな
いものの、実質、蒸気を生成するための蒸発エンタ
ルピー分、エネルギー投入量が少なく済むので、効
率は向上する。チャーの部分燃焼によって生成する
CO を原料とした水素の生成量は、熱分解オイルの
水素化脱酸素に必要な量のおよそ 3 分の 1 程度であ
るが、この水素生成によって、プロセス全体の理論
効率は 78％まで向上可能である。
　水素化脱酸素反応は、脱酸素反応及び水素化反応
の 2 つの反応に大別できる。それぞれの反応に必要
な水素の量は異なり、それぞれの反応の水素消費に
対する寄与を計算すると、表 24-1 の様になる。脱
酸素反応及び水素化のそれぞれに必要な水素量は表
中の②及び⑤の量である。一方で、チャー燃焼に
よって得られる水素の最大量は、チャーの燃焼に
よって発生する CO とその CO を用いた水性ガスシ
フト反応で求められ、0.37 mol/mol-C biomass と求

図 24-3�　水素内部生成型の触媒改質プロセスフロー
図 24-4�　1 t/day 処理、水素内部生成型触媒改質プロ

セスにおけるエンタルピーフロー

図 24-1　触媒改質器連結プロセスフロー
図 24-2�　1 t/day 処理、触媒層連結プロセスにおける

エンタルピーフロー
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められる。したがって、チャーの燃焼によって得ら
れる水素量は、バイオオイル中の酸素を取り除くに
は十分であるが、更に水素化を行うには、外部から
水素を供給する必要がある。

　オ　今後の課題
　本研究の計算結果は、最も効率の良い場合を想定
した計算であり、実際に触媒を用いて、実プロセス
での水素化脱酸素反応を行い、得られる改質バイオ
オイルの性状（発熱量等の燃料特性）や、水素の導
入量がどの程度になるか、検証する必要がある。

　カ　要　約
　熱及び物質収支に基づいたプロセスシミュレー
ションを行い、熱分解プロセスに連結した改質反応
器を用いる場合のプロセスの理論最大効率の推定を
行い、最大効率を 72％と見積もった。また、プロ
セス内部で発生する排熱や副生成物を利用すること
によって、最大効率は 5％程度向上できることが示
唆された。

　研究担当者（細貝　聡＊、鈴木善三）

５　触媒の局所構造解析
　ア　研究目的
　XAFS 測定を行うことで触媒のナノ構造（配位
数、酸化数）を解析することにより、触媒の構造変
化や異なる反応条件下における触媒の挙動、劣化・
再生機構等のデータを得る。それらを触媒開発に
フィードバックする。

　イ　研究方法
　（ア）　水素還元過程における触媒の局所構造変化
測定
　微粒子化して高分散に担持されている Ni2P 触媒
は、水素化脱酸素、水素化脱硫、水素化脱窒素反応
等に非常に高活性を示す触媒であるが、空気中の酸
素と容易に反応し、非常に酸化されやすい。そのた
め、実際に反応が起きている触媒の局所構造を把
握するためには、専用の反応セル内に触媒を導入
し、水素雰囲気下にて加熱還元を行い、その状態を
そのまま分析する必要がある。そのため、加速器
研究施設にて測定ができるように、測定セル、加
熱装置、水素導入ライン、流量計等の設計及び準
備を行った。次に、準備した測定システムを用い、
Ni2P/SiO2 触媒の水素雰囲気下における還元挙動の
観測を行った。室温より 450℃まで一定速度で昇温
し、XANES スペクトルを測定した。XAFS 測定は
高エネルギー加速器研究機構内 Photon Factory に
おけるビームライン BL–9C にて行った。透過法に
て Ni-K edge を測定した。時間変化が測定できるよ
うに、QXAFS モードにて測定を行った。
　（イ）　触媒のキャラクタリゼーション
　上記の方法で還元を行ったサンプルを室温まで降
温し、そのまま EXAFS スペクトルを測定した。第
2 章 -2 にて使用した Ni2P/USY 触媒について行っ
た。
　（ウ）　水素化脱酸素反応の観測（in situ XAFS）
　図 25-1 のように装置をセッティングし、第 2 章
-2 にて実施した 2–メチルテトラヒドロフランの水
素化脱酸素と同じ反応条件にて、XAFS 測定を行っ
た。

表 24-1　�チャー燃焼による水素製造可能量と水素化脱酸素必要量の比較
項目 値 単位

①粗バイオオイル酸素量 0.23 mol/mol-C biomass

②脱酸素用水素量(=①） 0.23 mol/mol-C biomass

③粗バイオオイル水素量 0.85 mol/mol-C biomass

④改質バイオオイル水素量 1.74 mol/mol-C biomass

⑤水素化用水素量（④−③） 0.89 mol/mol-C biomass

⑥水素化脱酸素必要量（②+⑤） 1.12 mol/mol-C biomass

シフト生成可能水素量 0.37 mol/mol-C biomass
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　ウ　研究結果
　（ア）　水素還元過程における触媒の局所構造変化
測定
　水素還元過程における Ni-K edge スペクトルを図
25-2 に示す。室温や 50℃においては、8349 eV に
強い吸収が見られた。これは Ni 種が酸化されてい
ることを示している。その後、温度の上昇ととも
に、ピークは減少していった。この 8349 eV の uT
を測定時間に対してプロットしてみると 450℃達成
後、なおも、減少していくことが分かる。還元して
Ni2P 相を生成するには、450℃にて 2 時間以上は必
要であることが分かった。
　（イ）　触媒のキャラクタリゼーション
　第 2 章 -2 において特に高い活性が確認された
触媒（Ni2P/USY）について、その Ni2P 担持量
を変化させた試料（Ni 量として 0.5 ～ 2.0 mmol/
g-support）の XAFS 測定を行った（図 25-3）。高
担持量では、バルク Ni2P と同様な EXAFS スペク
トルであったのに対し、低担持量では、ピーク強度
が低く（特に Ni-Ni）、配位数が小さく Ni2P が微粒
子化し高分散されていることが分かった。
　（ウ）　水素化脱酸素反応の観測（in situ XAFS）
　反応物として 2–メチルテトラヒドロフランを導
入したときの結果を示す（図 25-4）。温度は 300℃
とした。水素雰囲気下では、XANES スペクトルに
明確な変化が見られなかったのに対し、不活性ガ
ス（ヘリウム）雰囲気下では、XANES スペクトル
に変化が観測された。水素と 2–メチルテトラヒド
ロフラン（2–MTHF）は Ni2P の活性サイトに競争

吸着（Langmuir-Hinshelwood 機構）し、なおかつ
水素が優先的に吸着できることを考慮すると次のよ
うに解釈できる。水素雰囲気下では、脱酸素反応が
実際には起きているが、Ni2P 活性サイトの多くに
は水素が吸着しているため、みかけ XANES スペ
クトルに変化がみられない。一方、不活性ガス（ヘ
リウム）雰囲気下では、競争吸着する水素が存在
せず、Ni2P 活性サイトには 2–MTHF がよく吸着す
るため、XANES スペクトルに変化が見られる（Ni-
O）。

　エ　考　察
　担持ニッケルリン化物触媒（Ni2P/SiO2）の局
所構造の解明を X 線吸収微細構造（XAFS）測定
により行った。不動態化処理を行った Ni2P/SiO2

（passivated Ni2P/SiO2）の XANES スペクトルは、
Ni2P が酸化ニッケル同様に酸化されていることを
示した。水素雰囲気下にて昇温還元を行ったとこ
ろ、還元温度の上昇とともに、XANES スペクトル
に明確な変化が見られた。再還元には 450℃で 6 時
間以上が必要なことが分かった。また、2–メチルテ
トラヒドロフランを含むガス雰囲気下での in situ 
XAFS 測定を実施したところ、水素雰囲気下と不
活性ガス雰囲気下において XAFS スペクトルに明
確な差異が見られた。Ni 活性サイトに水素が優先
的に吸着することがこの要因と考えられた。

　オ　今後の課題
　水素化脱酸素の反応メカニズムの解明は、高機能
触媒の設計指針を与える。そのため、実際に触媒反

図 25-1�　In situ XAFS of 2–MTHF HDO over Ni2P/SiO2 catalyst
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応が起こっている状態を分光学的手法でそのまま観
測する in situ 手法は有力な分析手法であり、本課
題ではその基礎的な知見を得ることができた。今後
は種々の反応条件や異なる生成物選択性を与える触
媒等を用いることで、より詳細な議論が可能になる
と思われる。

　カ　要　約
　（ア）　水素化還元過程における Ni の局所構造
変化を測定した。昇温とともに 8349 eV のピーク
が減少していき、還元過程を定量的に表現できた。
Ni2P/SiO2 の再還元には 450℃以上が必要なことが
分かった。
　（イ）　担持量の異なる Ni2P/USY 触媒では、その

EXAFS スペクトルの形状も大きく異なることが分
かった。担持量が 1.5 mmol g-support より多い場合
は、バルクと変わらないスペクトルを示したが、担
持量が少ないとき、Ni の配位数は小さくなり、高
分散に微粒子化されていることが分かった。
　（ウ）　水素化脱酸素反応の in situ 観測では、ガ
ス雰囲気によって挙動が異なった。水素化反応が起
こる水素中では、Ni-K edge スペクトルの変化はほ
とんど見えなかったが、一方、反応が起こらないヘ
リウム中では、スペクトルの変化（Ni の酸化）が
見られた。Ni 活性サイトに水素が優先的に吸着す
ることがこの要因と考えられた。

　研究担当者（大山茂生＊、阪東恭子、高垣　敦＊）
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１　可搬型急速熱分解・改質トータルシステム
の研究開発
　ア　研究目的
　前処理システムと急速熱分解システム、改質シス
テムとを連結・統合した全体システムをスキッド上
にレイアウトし車両上に積載する。また、車載した
設備を林地現場に持ち込み、バイオオイルの製造実
証を行う。課題として「レイアウト検討・可搬化」
それらの試験と改善・改良を通じて全体システムの
最適化を図る。

　イ　研究方法
　（ア）　レイアウト検討・可搬化
　急速熱分解システムと改質システムを連結・統合
した全体システムのレイアウトを検討する。設備は
スキッド上に積載してスキッド単位で車載すること
を想定する。また、1 つのスキッドは、土場以降の
規格の路網・道路の走行が可能（幅員 3.0 ～ 4.0 m
以上）な車両（4 t 車、10 t 車クラス）の荷台に積
載できることを想定し W2.2 m × L6.0 m × H1.9 ～
2.4 m 以内とし、前処理からバイオオイル回収まで
の全工程を複数台のスキッドに分割するレイアウト
とする。ユーティリティ等も含めた全体システム・
プロセスを検討し、実際に各スキッドへの架装、ス
キッドの車載を実施し、試運転・調整を行う。
　（イ）　実証運転、改善・改良
　車載したシステムを実際に林地に持ち込んで実証
試験・バイオオイル製造運転を行う。実証試験は、
能登森林組合（石川県）の協力を得て奥能登地域で
行うことを予定する。
　また、実証試験の結果や他の課題における要素技
術の開発成果、プロセス解析等の結果を随時フィー
ドバックして改善・改良を行う。

　ウ　研究結果
　（ア）　林地実証試験
　可搬式・改質トータルシステムの概念設計を行
い、4 t 車・10 t 車に積載することを想定して寸法
等の仕様を決定した。「改質システム連結に適した
急速熱分解システムの研究開発」で実施した各ベン

チ装置の実証試験結果、連結運転結果を踏まえて、
実際にトラックに積載、林地での実証運転を実施し
た。トラック積載状況を図に示す（図 31-1、31-2）。
　　ａ　石川県穴水町での実証
　石川県能登森林組合の協力を得て、2013 年度、
林地で室内試験同様に破砕、粉砕、乾燥、バイオオ
イル製造を一連の流れで実施できることを確認し
た。
　ただ、実証運転の実施を優先したので、各要素機
構・プロセス、全体システムの最適化について検討
を実施できなかった。
　天候も悪く林地実証試験が初回だったこともあ
り、雨養生、ダクト据付等想定以上の工数がかかっ
た。また室内試験で見受けられなかった寒冷地によ
るトラブルが発生し、実証試験に支障をきたした。
2013 年度林地試験状況を図に示す（図 31-3、31-4）。
　　ｂ　能登町木の駅プロジェクト
　2013 年のトラブルや第 1 章で改善、改良を施し
た前処理システムから急速熱分解システムまでを連
結し、2014 年 11 月に能登町の協力を得て「能登木
の駅プロジェクト」林地で予め集約された間伐材を
対象とし実証試験を行った。
　改質システム連結に適した急速熱分解システムの
研究で、オイル精製部の見直しにより寒冷地による
トラブルは改善され雨養生、ダクト経路を簡略化し
工数の削減を確認した。
課題としては通路、作業用の足場がトラック荷台よ
り高いため、昇降する際や移動、作業する際突起物
に接触する事があり、安全性に欠けていた。2014
年度林地試験状況を図に示す（図 31-5、31-6）。
　　ｃ　能登町木の駅プロジェクト・石川県津幡町
土場
　前年同様「能登町木の駅プロジェクト」で予め集約
された間伐材を対象とし 9 月に実証試験を行った。
10、11 月には県内森林組合の協力もあり津幡町の間
伐材が集約されている土場にて試験を実施した。
　前処理設備（破砕・粉砕・乾燥）からベンチ装置
までの連結実証試験は問題なく、人の昇降回数を減
らす、作業スペースを広く設けるなど安全性を考慮
して試験を行った。

第３章�　可搬型急速熱分解・改質トータルシステムの研究開発
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　2013 年度の能登穴水町山間地や 2014、2015 年度
の能登町実証試験で、装置の高所作業（雨養生や排
気ダクト）を行う際は、地面が硬く装置の横に小型
移動式クレーンが設置できたため作業は容易であっ
たが、津幡町土場に関しては地面がバーク材で満た
されており、小型移動式クレーンを装置付近に設置
することができなかった。そのためラフテレーク
レーンを設置して高所作業行う必要があった。2015
年度林地試験状況を図に示す（図 31-7、31-8）。
　　ｄ　林地実証試験収支
　2015 年度林地実証試験で得た採集物量を日付別
で図 31-9 に示す。
　ベンチ装置を用いた 2015 年度林地実証試験運転
記録を、日付別で表 31-1 に示す。

　エ　考　察
　2013 年度から 3 か年にわたり山間部、平地、貯
木場と複数パターンで現地実証を実施した。
　初回は設営までに多くの人数と日数を要し、連結
システムも未完であったことから運転にも多くの人
員を必要とし、また夜間の寒冷によりバイオオイル
関係機器及び配管の固着といったトラブルが頻発、
総じて多くの課題を残した。
　2014 から 2015 年度にかけては、回を重ねながら
それら課題を克服していった。
　人員の面では、設営は 4 人程度で 2 ～ 3 日間、運
転は基本 2 人で対応、撤収は 4 人程度が 2 日間と、
初回と比較して半分程度にまで削減できた。
　一部の連結及び配線関係、足場等の機材関係一式
が現場で施工されるため、出動前の連結及び配線作

図 31-1　トラック積載状況 図 31-2　トラック積載状況

図 31-3　2013 年度林地試験状況 図 31-4　2013 年度林地試験状況

図 31-5　2014 年度林地試験状況 図 31-6　2014 年度林地試験状況
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業範囲の見直しと実施、機材関係を本システム専用
に設計、組込みを容易にすることにより設営と撤収
の人員減は 4 の 1 程度までは可能と考える。
　運転人員については前処理とバイオオイル製造の
それぞれに人員配置が必要であるが、制御の自動
化、連結システムの見直しにより単独対応の可能性
を検討しコスト低減を検討しなければならない。
　バイオオイル製造運転については工場内設置時運
転とほぼ同様の結果だった。

　春、夏、秋であれば気温変動による影響は少ない
が、春先、晩秋の時期は昼夜の気温変動、特に夜間
の冷え込みによる機器及び管内の固着が懸念され、
その対策が必要である。
　実証試験の実施場所が石川県だったので積雪が見
込まれる冬場の検証を実施しなかったが、積雪がほ
ぼ無い太平洋側、四国や九州地区では冬場の運転も
考慮に入れる必要があり、先述同様の寒冷対策が必
要となる。

表 31-1　日付別運転記録

図 31-7　2015 年度林地試験状況 図 31-8　2015 年度林地試験状況

図 31-9　日付別採集物量

10月26日 10月27日 10月28日 10月30日 11月2日 11月4日 11月5日 11月12日
バイオオイル総量[kg] 97.16 106.84 82 105.54 121.8 86.2 118.1 159

.8165.1349.92]gk[量総液酢 34 15.42 9.2 7.73 14.93 10.88
42.0348.6341.44]gk[量総炭 36.24 34.32 28.31 39.24 50.74

52.72.65.45.55.5455.5]h[間時給供料原
44444444]h[間時温昇

バイオオイルオイル量[kg/h] 17.7 21.4 20.5 19.2 22.1 19.2 19.0 21.9
5.14.27.17.18.26.43.64.5]h/gk[量液酢
0.73.63.62.66.66.74.70.8]h/gk[量炭
24.7361.037.4280.9243.8222.4241.72]gk[量総用使油軽機電発
12.7599.949.2471.7485.746.145.64]ルトッリ[量総用使油灯

.0856.6627.57]hWk[量力電 86 81.85 69.27 84.89 111.28
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　オ　今後の課題
　装置のスケールアップを検討する上で、高所作業
がいらない構造、屋外仕様等基本構造設計を見直
し、装置のコンパクト化を図ることにより運搬、設
置を簡易化する構造への検討が必要である。

　カ　要　約
　現行の前処理設備、ベンチ装置では林地連結実証
試験を滞りなく行うことができるが、雨養生や高所
作業が必要となり設置に工数がかかる。山間地、土
場等据付場所の条件により重機等の費用も発生す
る。
　また林地でのバイオオイル収率 60％、製造能力
20 kg/h 達成を確認した。

　研究担当者（清水浩之＊、畑中祐樹）

２　トータルプロセス解析・評価
　ア　研究目的
　可搬型の急速熱分解・改質システムに係わるプロ
セス解析を行い、それぞれの過程がどの程度プロセ
ス全体に寄与するのかを解析することを目的とし
た。
　可搬型急速熱分解システムにおける単位操作は、
　（1）原料収集・装置運搬
　（2）乾燥
　（3）粉砕
　（4）熱分解
　（5）オイル精製
　（6）燃焼

に分けられ、それぞれの単位操作における熱・物質
収支に基づき、トータルシステムのプロセス設計
及び解析を行い、各関連分担機関に設計データを
フィードバックする。また、最終的に、コスト分析
を含めた、トータルプロセスの解析を行い、オイル
価格 80 円 /kg 実現に向けた方策を検討する。

　イ　研究方法
　（ア）　熱物質収支計算によるベンチ装置のプロセ
スシミュレーション
　第 1 章 -1 及び第 3 章 -2 で運転したベンチ装置の
操業条件をもとに、熱物質収支をもとにしたプロセ
スシミュレーションを行い、ベンチ装置の評価を
行った。また、得られた結果をもとに、改良点を提
案し、改良による効果がどの程度であるかを見積
もった。
　ベンチ装置のプロセスフローを図 32-1 に示した。
現行のベンチ装置は、バイオマスの熱分解に必要な
熱を灯油の燃焼によって賄う。灯油の燃焼ガスと熱
媒体である鉄球の関節熱交換によって、鉄球を加熱
し、加熱された鉄球がバイオマスと接触することに
よって、バイオマスを急速熱分解してオイル蒸気を
得て、凝縮して最終的なバイオオイルを得る。本ベ
ンチ装置の運転データをもとに、林地内部で操業す
る場合をプロセス計算する。プロセス計算及び後述
のコスト計算に用いた仮定は以下のとおりである。
・10 t トラック 2 台に熱分解装置と乾燥・粉砕機器
をそれぞれ積載し操業
・1 年間の操業日数はメンテナンス等を除いて 250
日
・1 t の林地残材を処理するのに必要な移動距離は

図 32-1　触媒改質器連結プロセスフロー
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100 km
・操業は 2 名の 3 交代制で行い運転手を兼ねる
・林地残材の含水率は 50％、乾燥後で 10％
・装置の減価償却期間は 10 年
・動力はディーゼル発電によって賄い発電効率は
30％
・基準となる林地残材価格は 3 円 /kg
　（イ）　ベンチ装置の操業条件に合わせたコスト計
算及び 80 円 /kg のオイル価格を達成するための条
件検討
　ベンチ装置の林地内部での運転を想定し、それぞ
れの単位操作ごとに、コストがどれくらいかかるの
かを解析し、運転コスト削減への対応策を検討し
た。また、オイル製造価格が 80 円 /kg を達成する
ための条件を検討し、特にバイオマス処理量及び原
料価格の影響を検討した。

　ウ　研究結果
　（ア）　図 32-2 に図 32-1 に示したプロセスフロー
に基づいたプロセス全体のエンタルピーフローを示
した。バイオマスの処理量はベンチ装置と同じ乾燥
重量 1 t/day を想定した。
　図 32-2 は化学エンタルピー、動力、熱に分けて
示しており、それぞれのプロセス全体における割合
が直感的に理解できる様になっている。動力に必要
なエンタルピーは全体にかかるエネルギーに比べる
と非常に小さく、化学エンタルピー及び熱がプロセ
ス内部のエンタルピーフローの主構成であることが
分かる。乾燥及び熱分解に必要な熱を賄うために、
灯油を燃焼させており、これによって投入エネル

ギーが増大していることが確認できる。本プロセス
操業時のエネルギー回収率は、バイオマスのエンタ
ルピー基準で 53％。バイオマス、動力として投入
する軽油及び熱源として利用する灯油の総エンタル
ピーを基準として 26％。投入一次エネルギーであ
る動力用の軽油、熱供給用の灯油を基準（すなわち
エネルギー収支比）として 0.5 となり、現行のプロ
セスでは、生成するオイルのエンタルピーが投入一
次エネルギーのエンタルピーを下回っている。
　（イ）　表 32-1 にベンチプロセスのコスト計算結
果例を示した。研究目的に示したように、プロセス
を原料収集、粉砕、乾燥、熱分解、オイル精製、燃
焼に分割し、さらに、人件費を項目として加えてい
る。各プロセスの消費電力はベンチ装置の操業条件
を参考に決定した。メンテナンスコスト及び租税公
課は、計算の簡略化のため、それぞれ装置価格の
10％及び 7.7％とした。軽油及び灯油の単価はそれ
ぞれ 150 円 /L 及び 100 円 /L として計算した。
　ベンチプロセスのオイル生産コストは 380 円 /kg
となり、コストの構成は、人件費が最も多く、次い
で熱分解、原料収集、乾燥が多くを占めていた。

　エ　考　察
　（ア）　ベンチプロセスのエンタルピーフローデー
タから、現行のベンチプロセスでは、生成するオイ
ルのエンタルピーよりも投入する一次エネルギーの
エンタルピーを下回っている。現行のベンチプロセ
スは試験装置であるため、これは当然の結果ではあ
るが、エネルギーの転換効率の向上とコストの低減
には、一次エネルギーの投入量を減らす、あるい

図 32-2　1 t/day 処理プロセスにおけるエンタルピーフロー
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は、処理規模を拡大するという 2 つの方策しかな
い。一次エネルギーの投入量を削減することは、燃
料費そのものの削減効果はあるものの、装置価格や
人件費の圧縮には効果がなく、装置価格や人件費の
圧縮には、処理規模の拡大が必要となる。
　まず、一次エネルギー投入量の削減であるが、第
2 章 -4 でも記述した様に、急速熱分解に必要な熱
は、チャーの燃焼によって賄うことが可能であるこ
とが、既にプロセス計算によって明らかになってお
り、少なくとも、熱分解に必要な熱はチャーの燃焼
による代替が可能である。また、熱分解に熱を供給
した後のガスの温度は、500℃程度の熱レベルであ
ることから、この排熱を乾燥に利用できれば、乾燥
に必要な灯油の削減も可能である。ベンチプロセス

では、第 2 章 -4 の様に、水素を生成する必要もな
いため、チャーの持っているエンタルピーは全て
熱として利用可能である。したがって、理想的に
は、熱供給に必要な一次エネルギーは全てチャーの
燃焼によって代替が可能である。仮に、灯油が全て
チャーの燃焼によって代替できたとすると、バイ
オマスのエンタルピー基準のエネルギー回収率は
53％と変わらないが、バイオマス、軽油、灯油の総
投入エネルギー基準のエネルギー回収率は約 40％
に向上し、投入一次エネルギーのエンタルピー基準

（すなわちエネルギー収支比）で 1.6 に向上可能で
ある。ただし、チャー燃焼にかかる動力は、灯油の
場合と同等として計算しているため、これは精査が
必要である。

プロセス名 プロセス内訳 単価 年間量 年間費 コスト

人件費（2人×3交代） 3,500,000円/人/y 6人 21,000千円/y 140.円/kg

gk/円.041y/円千000,12)gk/円( トスコスセロプ

gk/円.01y/円千005,1y/t005gk/円3料原

燃料（移動100km/d、燃費2km/L） 150円/L 12,500L/y 3,750千円/y 25.円/kg 移動距離100km 燃費2km/L

耐gk/円76.8y/円千003,1y01/台.2台/円000,005,6）台2（却償価減 年数10年

%01の費備設gk/円76.8y/円千003,1y01/台.2台/円000,056費繕修

租税公課（自動車税・重量税・車検） 365,900円/台/y 2.台/10y 732千円/y 4.88円/kg 10tトラック自動車税38,900円/台/y 10tトラック重量税27,000円/台/y 10tトラック車検300,000円/台/y

gk/円12.75y/円千285,8)gk/円( トスコスセロプ

効Wk5格定gk/円24.9y/円千414,1y/L424,9L/円051）力動（料燃 30% 軽油熱量38.2MJ/L

耐gk/円54.2y/円千863y01/台1台/円000,576,3却償価減 年数10年

%01の費備設gk/円54.2y/円千863y01/台1台/円005,763費繕修

租税公課（固定資 税） 282,975円/台/y 1台/10y 283千円/y 1.89円/kg 設備費の7.7%

gk/円12.61y/円千234,2)gk/円( トスコスセロプ

効Wk.1格定gk/円88.1y/円千382y/L588,1L/円051）力動（料燃 30% 軽油熱量38.2MJ/L

7.63量熱発油灯gk/JM75.2量熱低最要必gk/円28.91y/円千479,2y/L537,92L/円001）燥乾（料燃 効3mN/JM 50% 乾燥 85%

耐gk/円38.3y/円千575y01/台1台/円000,057,5却償価減 年数10年

%01の費備設gk/円38.3y/円千575y01/台1台/円000,575費繕修

租税公課（固定資 税） 442,750円/台/y 1台/10y 443千円/y 2.95円/kg 設備費の7.7%

gk/円33.23y/円千948,4)gk/円( トスコスセロプ

効Wk5格定gk/円24.9y/円千414,1y/L424,9L/円051）力動（料燃 30% 軽油熱量38.2MJ/L

耐gk/円5.42y/円千576,3y01/台1台/円000,057,63却償価減 年数10年

%01の費備設gk/円5.42y/円千576,3y01/台1台/円000,576,3費繕修

租税公課（固定資 税） 2,829,750円/台/y 1台/10y 2,830千円/y 18.87円/kg 設備費の7.7%

gk/円92.77y/円千395,11)gk/円( トスコスセロプ

効Wk1格定gk/円88.1y/円千382y/L588,1L/円051）力動（料燃 30% 軽油熱量38.2MJ/L

gk/円8.4y/円千027y/t004,2t/円003水

耐gk/円76.1y/円千052y01/台1台/円000,005,2却償価減 年数10年

%01の費備設gk/円76.1y/円千052y01/台1台/円000,052費繕修

租税公課（固定資 税） 192,500円/台/y 1台/10y 193千円/y 1.28円/kg 設備費の7.7%

gk/円3.11y/円千596,1)gk/円( トスコスセロプ

効Wk1格定gk/円88.1y/円千382y/L588,1L/円051）力動（料燃 30% 軽油熱量38.2MJ/L

/JM7.63量熱発油灯gk/JM702.0量熱低最要必gk/円88.1y/円千282y/L518,2L/円001）上立（料燃 Nm3 加熱材料重量5t 加熱効 50%

L/gk8.重比gk/gk81.0量低最要必gk/円5.73y/円千526,5y/L052,65L/円001）転運（料燃

耐gk/円76.1y/円千052y01/台1台/円000,005,2却償価減 年数10年

%01の費備設gk/円76.1y/円千052y01/台1台/円000,052費繕修

租税公課（固定資 税） 192,500円/台/y 1台/10y 193千円/y 1.28円/kg 設備費の7.7%

gk/円88.54y/円千288,6)gk/円( トスコスセロプ

36,033千円/y 380.22円/kg

備考

合計

オイル精製

燃焼

人件費

原料収集

粉砕

乾燥

熱分解

表 32-1　1 t/day 処理規模のコスト計算結果例
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　（イ）　上述の様に、チャーの燃料利用によって、
一次投入エネルギーの削減が可能であり、その場合
のコスト計算結果を図 32-3 に示した。左からベン
チプロセスのオイル製造コスト、チャーを燃料化し
た場合のオイル製造コストを示している。チャー
の燃料化によって、オイル製造コストのうち、燃
焼及び乾燥で用いていた灯油分が減少し、およそ	
60 円 /kg のコストが削減できることになる。これ
で、オイル製造コストは 322 円 /kg であるが、こ
れ以上の投入エネルギー削減は困難であるため、バ
イオマス処理規模の増大によるコスト削減効果を検
証する。
　現行のベンチ装置を用いた場合、実績として乾燥
重量で 1.5 t/day までの処理が可能であることが確
認できており、第 1 章 -2 の結果と合わせると、装
置の改善によっては 2 t/day 規模での操業も可能で
あると予想される。仮に現行のベンチ装置のまま
2 t/day 処理が達成できたとすれば、図 32-3 の 2 t/d	
処理に示す様に、製造コストが全体として約半分に
圧縮され、190 円 /kg まで削減できる。現行のベン
チプロセスはここまでが限界であり、これ以上のコ
スト圧縮には、スケールアップを伴う処理規模の増
大が必要となる。
　スケールアップを伴う処理規模の増大には、各装
置の大型化が伴うため、それぞれの装置の装置価
格をべき乗則 1）によって推算し、それらの価格を
用いてコスト計算を行った。5 t/day の場合は、現
行のベンチプロセスで 2 t/day が達成見込みである

ことを考慮し、ベンチプロセスの 2.5 倍のスケール
アップになることを想定した。10 t/day の場合は
ベンチプロセスの 5 倍のスケーアップを想定した。
また、人件費は、10 t/day までは 2 人で処理できる
と考え、処理規模にかかわらず一定とした。
　処理規模が 5 t/day 及び 10 t/day の場合の製造コ
ストの計算結果を図 32-3 に示した。処理規模の増
大に伴い、コスト全体が圧縮され、10 t/day ではお
よそ 71 円 /kg となり、80 円 /kg 以下が達成できる
ことが確認できた。処理規模の増大によって、ほと
んど圧縮できない項目が 1 つあり、原料収集、すな
わち原料コストである。したがって、原料コストの
製造コストに対する影響を別途評価する必要がある
ため、原料コストの影響を評価した。
　図 32-4 には各原料価格における、処理規模のオ
イル製造コストに対する影響を示した。これまで示
したコストは原料価格が 3 円 /kg の場合の結果で
あったが、例えば、原料価格が 0 円 /kg であれば、
処理規模が 6 t/day 規模でオイル製造コストがおよ
そ 80 円 /kg となることが分かる。一方で、原料価
格が 10 円 /kg の場合には、10 t/day 規模であって
も、オイル製造コストはおよそ 100 円 /kg であり、
80 円 /kg の達成には、更なる処理規模の増大が必
要となる。

　オ　今後の課題
　（ア）　ベンチプロセスでは熱分解及び原料の乾燥
に灯油を使用したが、これらをチャーの燃焼によっ

図 32-4�　オイル製造コストに対する処理規模と原料コ
ストの影響

図 32-3　水素内部生成型の触媒改質プロセスフロー
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て代替ができるのかを実証する必要があり、それら
のデータをもとにプロセスシミュレーション及びコ
スト計算を行う必要がある。
　（イ）　原料コストが製造コストに与える影響が大
きく、損益分岐点が原料コストに大きく依存するこ
とから、林地残材の収集コストやその削減方法を調
査・検討する必要がある。

　カ　要　約
　（ア）　ベンチプロセスのデータをもとに、プロセ
スシミュレーションを行い、現行のプロセスのエネ
ルギー転換効率及びエネルギー収支比が、26％及び
0.5 であることを示した。
　（イ）　プロセスの最適化によって、現行のプロセ
スであってもエネルギー転換効率及びエネルギー収
支比はそれぞれ 40％及び 1.6 まで向上可能であるこ
とを示した。また、コスト計算を行い、現行プロセ
スの処理量増大とスケールアップによって 80 円 /
kg を達成可能であることを示した。

　キ　引用文献
  1）Brigwater A.V.（2012）Review of fast 

pyrolysis of biomass and product　upgrading. 
Biomass and Bioenergy 38：68-94.

　研究担当者（細貝　聡＊、鈴木善三）

３　オイル安定性向上技術の開発
　ア　研究目的
　可搬型急速熱分解装置より製造されるバイオオイ
ルの安定性向上のための研究開発を行う。これまで
に開発してきた触媒を利用しながら検証と解析を行
う。そして、可搬型システムとの適合性を考慮し
た、脱酸素、脱水等の改質反応を促進する触媒材料
を特定、実証と評価を行う。

　イ　研究方法
　（ア）　急速熱分解直後での品質向上
　　ａ　可搬型装置への適用を考慮し、水素添加
が不要で、再生処理が比較的容易な固体酸触媒を
用いた。触媒には、シリカアルミナ、ゼオライト

（ZSM5）、FCC 触媒の 3 種類を用いた。これら 3 種

の固体酸によるモデル化合物 2–メチルテトラヒド
ロフランの脱酸素反応を行った。反応は気相流通系
装置を用いて行った。また、実バイオマスの急速熱
分解後に触媒反応器を連結し、バイオオイルの性状
向上について検討した。熱分解反応温度は 550℃に
て行った。生成物には、チャー（Char）、触媒への
炭素析出（Coke）、重質油（d.p.110℃以上、Heavy 
oil）、軽質油（d.p. 110℃以下、Heavy oil）、水、ガ
ス（CO、CO2 等）が含まれ、それぞれを定量した。
　　ｂ　バイオオイル中に含まれるカルボン酸はオ
イル劣化の大きな要因であり、これらの除去あるい
は化学変換が求められる。そこで、固体触媒による
カルボン酸の化学変化を検討した。モデル化合物と
して、C5 カルボン酸である pentanoic acid（別名
　吉草酸）を用いた。250 ～ 400℃において、不活
性ガス（窒素）雰囲気下（100 mL/min、pentanoic 
acid：N2 ＝ 6.7：93.3）にて各種酸化物と接触させ
た。酸化物には酸化マグネシウム、酸化チタン、酸
化スズ、酸化鉄及び酸化アルミニウムを用いた。
いずれにおいても 500℃空気中にて焼成したもの
を 0.3 g 用いた。オンラインのガスクロマトグラフ

（GC-FID）にて生成物の定性・定量を行った。ま
た、水素雰囲気下において担持金属リン化物触媒を
接触させた。リン化物触媒には、WP/MCM–41（メ
ソポーラスシリカ担体）を用いた。反応は 350℃、
水素 5 気圧にて行った。
　（イ）　凝縮後オイルの品質向上
　製造後のオイルに触媒を作用させることでオイル
の品質向上を試みた。具体的には、凝縮後オイルに
担持貴金属触媒を混合し、水素加圧下にて加熱し
た（凝縮後オイル 25g、各種担持貴金属触媒 1.0 g

（5 wt％ Ru/C、Pd/C、Rh/C）、水素 5 気圧、200℃
2 時間）。加熱後に得られた液体成分の発熱量及び
粘度を測定した。
　（ウ）　オイルの加速劣化試験
　オイルの安定性評価には、粘度や平均分子量、密
度、水分等が変化する指標であり、一方、pH や酸
価（TAN）はほとんど変化しない指標であること
が分かった。特に、粘度は安定性評価に適してお
り、保存温度により大きく変化する。室温や 10℃
付近では、オイルは劣化し、粘度は時間とともに上
昇していくが、－ 17℃の保冷庫であればさほど顕
著な変化は見られない。加速試験においては、80℃

─ 41 ─



にて 24 時間加熱すれば、室温で 1 年間に対応する
ことが報告されており 1）、この知見をもとにエージ
ングによる粘度の変化について検討した。

　ウ　研究結果
　（ア）　急速熱分解直後での品質向上
　　ａ　固体酸触媒による脱酸素反応試験
　シリカアルミナ、ゼオライト（ZSM5）、FCC 触
媒の 3 種類の固体酸触媒の表面積及び細孔容積を表
33-1 に示す。シリカアルミナは 600 m2 g–1 を超え
る高い表面積及び約 1 mL g–1 の細孔容積を有する。
これに対し、用いた ZSM5 ゼオライトは表面積、
細孔容積共に低い（92 m2 g–1、0.09 mL g–1）。これ
はバインダーが添加されているためである。FCC
触媒も同様にバインダーが添加されており、表面積
は 236 m2 g–1、細孔容積は 0.20 mL g–1 であった。
　次に、これら 3 種の固体酸による、モデル化合物
2–メチルテトラヒドロフランの脱酸素反応を行っ
た。反応は気相流通系装置を用いて行った。結果を
図 33-1 に示す。表面積が高くまた、細孔容積が大
きいシリカアルミナ触媒が最も高い転化率を示し
た。活性の序列は表面積のそれと一致し、シリカア
ルミナ＞ FCC ＞ ZSM5 となった。いずれの触媒に
おいても、主生成物はペンタジエンであった。これ
は、加水分解によるフラン環の開裂及び水 2 分子の
脱水反応により生じると考えられる。このように酸
触媒反応により脱酸素が進行した。一方、水素雰囲
気によるリン化物触媒や貴金属触媒の水素化脱酸素
の場合は、主生成物はペンタンであり、異なる反応
機構により脱酸素が進行する。
　実バイオマスの急速熱分解後に触媒反応器を連

結し、バイオオイルの性状向上について検討した。
結果を図 33-2 に示す。熱分解反応温度は 550℃に
て行った。生成物には、チャー（Char）、触媒への
炭素析出（Coke）、重質油（d.p.110℃以上、Heavy 
oil）、軽質油（d.p. 110℃以下、Heavy oil）、水、ガ
ス（CO、CO2 等）が含まれる。このうち、チャー
は熱分解により生じるものであり、熱分解温度が変
化しない限り一定である。また、ガス化もある一定
の割合で、熱分解のみでも生じる。このうち主なガ
スは CO 及び CO2 である。また、軽質油の中には
水が含まれており、カールフィッシャーにより水分
量を測定し、水以外と別に表示した。
　触媒を用いないときの重質油収率は 27 wt％で
あった。ZSM5 では重質油収率は 21 wt％、FCC 触
媒では 10 wt％、シリカアルミナ触媒では 3 wt％と
更に大きく減少した。この減少量に伴い、水の生
成量が増加した。これら固体酸触媒により、脱水
反応が進行したことが分かった。重質油において、
元素分析を行った結果を表に示す。触媒がない場
合、重質油中の含酸素率は 30 wt％であった。一方、
ZSM5 や FCC 触媒を用いた場合の重質油中の含酸
素率はそれぞれ 27 wt％、25 wt％と減少した。反
応による水の生成量が最も多かったシリカアルミナ
触媒の場合は、重質油中含酸素率は 17 wt％であり、
おおよそ半分の脱酸素に成功した。
　シリカアルミナによる重質油中の含酸素率の低減
には顕著であった。そこで次に、反応条件の検討を
行った。その結果を図 33-3 に示す。触媒量の増加、
反応温度の上昇に伴い、水の生成量が増加してお
り、脱水反応が進行したことが分かった。また、重
質油に含まれる酸素率も低減していくことが分かっ

図 33-1�　Deoxygenation of 2MTHF via hydration-
dehydration over solid acid catalysts

表 33-1　各種固体酸触媒の表面積及び細孔容積
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た。しかしながら、一方で重質油収率及び軽質油収
率共に減少した。CO の生成量は上昇しており、触
媒量の増加、反応温度の上昇により、ガス化も加速
化されていることが分かった。
　各種固体酸触媒を用いたときの重質油収率と重
質油中酸素含有率との関係を図 33-4 に示す。触媒
なし、ZSM5、FCC 及びシリカアルミナ（含酸素
24 wt％）には、おおよその相関関係が見られた。
つまり、重質油の酸素含有率の低減と重質油収率は
トレードオフの関係が見られた。
　次に、重質油と軽質油を合計した液収率と含酸素
率との関係をプロットした（図 33-5）。液収率が高
く、なおかつ含酸素率が低いことが求められるた
め、図では右下の領域が望ましい。このプロットに
よると、ZSM5 が高い収率を維持しつつ、含酸素率
が低い結果となった。
　触媒によるアップグレードを適応する前から既

に、重質油と軽質油を合わせた収率は 27 wt％ + 
20 wt％＝ 47 wt％であり、この収率をあまり下げ
ることなく、良質のオイルに変換できるかが重要
となる。熱分解のみ（触媒なし w/o catalyst）にお
ける重質油の組成は C　63 wt％、H　7 wt％、O　
30 wt％であった。これから、理想的に重質油中に
含まれる酸素分が脱水反応により全て取り除かれ
たとあくまで単純に仮定した場合、重質油収率は、
18 wt％まで減少する。ただし、実際には脱水反応
以外にもガス化（脱炭酸含む）、炭素析出等の副反
応が含まれるため、酸素含有率が低下しても、重質
油収率も低くなることが多い。また、固体酸塩基触
媒を用いる場合、対象とする化合物の有する官能基
の種類、分子構造によっては、脱酸素できない。シ
リカアルミナ、ZSM5 等の固体酸触媒により、バイ
オオイルの品質が向上することが分かったが、液体
収率の減少は少なからず起きるため、今後は、収率

図 33-3�　Product d istr ibut ion a f ter cata lyt ic 
reforming of bio-oil using silica-alumina

図 33-4�　Relationship between yield of heavy oil and 
its oxygen content

図 33-5�　Relationship between liquid oil and oxygen 
content in heavy oil

図 33-2�　Product d istr ibut ion a f ter cata lyt ic 
reforming of bio-oil
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と品質、オイル安定性、経済性等を総合的に判断す
ることが重要である。
　　ｂ　固体触媒によるカルボン酸の化学変換
　カルボン酸として pentanoic acid を用い、各種酸
化物と接触させたときの反応結果を図 33-6 に示す。
5 種類の酸化物のうち、酸化マグネシウムと酸化チ
タンが活性を示した。酸化マグネシウム及び酸化チ
タンのときの主生成物は、カルボン酸 2 分子が脱炭
酸、縮合したケトン（5–nonanone）であった。い
ずれも 5–nonanone が高選択的（＞ 70％）に得られ
た。5–Nonanone は C9 のケトンであり、酸化マグ
ネシウムや酸化チタンを用いることでカルボン酸か
らの増炭反応が進行した。このカルボン酸からケト
ンへの反応（ketonization）は、カルボン酸の除去
に加えて、炭素分布の調整に有効であると考えられ
る。この ketonization には少なくとも 300℃以上、
好ましくは 400–450℃程度の温度が必要であり、後
述の製造オイルの再加熱によるアップグレーディン
グには適さない。熱分解直後での改質には効果的な
反応であることが示唆された。他の酸化物、酸化ス
ズでは転化率 15％程度を示すが、生成物の選択率
が非常に低かった。また、酸化鉄、酸化アルミニウ
ムでは活性が見られなかった。このように塩基性酸

化物及び両性酸化物が ketonization に有効であるこ
とが分かった。なお、酸化マグネシウムにおいて
は、反応後は炭酸マグネシウムへと変化しており、
酸化マグネシウムが反応中に分解し、炭酸塩へと構
造変化していた。一方、酸化チタンは構造変化が見
られなかった。
　次に、同じ pentanoic acid を用い、水素雰囲気下
において担持金属リン化物触媒を接触させた。リ
ン化物触媒には、WP/MCM–41（メソポーラスシ
リカ担体）を用いた。反応は 350℃、水素 5 気圧に
て行った。Pentanoic acid 転化率及び生成物分布の
経時変化を図 33-7 に示す。酸化物触媒とは大きく
異なり、リン化物触媒では、水素化脱酸素反応が
進行し、アルカン（butane、pentane）、アルケン

（n-butene、n-pentene）が得られた。アルデヒド
（pentanal）も観測されていることから、カルボン
酸→アルデヒド→アルケン→（アルコール）→アル
ケン→アルカンへと反応が進行していると考えられ
る。また生成物の中でエステル（Pentyl valerate）
が多く得られた。このエステルは、水素化におい
て得られるアルコール（ペンタノール）と基質の
pentanoic acid が縮合して得られたものであり、リ
ン化物触媒の有する金属及び酸の二元機能のため
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図 33-6�　Ketonization of pentatonic acid over metal 
oxides

図 33-7�　Transformation of pentatonic acid over WP/
MCM-41 in the presence of hydrogen
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と考えられる。転化率 53％において、主な生成物
は n–ペンテンとエステルであり、それぞれ 37％、
34％得られた。n–ペンテンが最も多く得られてい
ることから、高い転化率においては、水素化脱酸素
が進行していることが分かった。一方、転化率が低
い場合（27％）、主生成物はエステル（42％）、次に
ペンタナールとなっており、炭化水素よりも増炭
したエステルが多く得られる結果となった。この
とき、上記酸化物の際に得られた 5–nonanone は見
られなかった。このように、水素無しの場合、塩
基性あるいは両性酸化物を用いることで、カルボ
ン酸は増炭したケトンへと選択的に変換できるこ
と（ketonization）、水素有の場合は、金属リン化物
触媒を用いることで、カルボン酸から脱酸素した炭
化水素や増反したエステルへと変換できることが分
かった。
　（イ）　凝縮後オイルの品質向上
　製造後のオイルに触媒を作用させることでオイ
ルの品質向上を試みた。具体的には、凝縮後オイ
ルに担持貴金属触媒を混合し、水素加圧下にて加
熱した（凝縮後オイル 25 g、各種担持貴金属触媒
1.0 g（5 wt％ Ru/C、Pd/C、Rh/C）、水素 5 気圧、
200℃ 2 時間）。反応中はオイルに含まれる水により

圧力が上昇し、最大 26.5 気圧まで上昇した。反応
後、いずれの場合も液体と固体に分離しており、回
収できた液体の量は約 7 g であり、回収率は元の 3
割程度であった（図 33-8、表 33-2）。触媒添加無し
の場合でもバイオオイルは加熱後に液体と固体に分
離しており、200℃加熱処理によって、オイルの重
合が促進された。得られた液体成分について、発熱
量と粘度の測定を行った結果を表 33-2 に示す。元
のオイルの粘度は 58.5 mPa s、発熱量は 15.6 kJ/g
であった。これに対し、触媒を用いず 200℃加熱し
た場合、粘度は非常に低くなり（<3 mPa s）、発熱
量が低下した（5.3 kJ/g）。3 種類の異なる金属を用
いた場合でも、液体成分の粘度及び発熱量はいずれ
も触媒無しの場合とほぼ変わらない結果となった。
液体成分は低粘度、低発熱量であり、多くの水が含
まれていたと考えられる。したがって、凝縮後のオ
イルを再加熱してアップグレーディングする手法は
困難であった。高圧（100 気圧から 200 気圧）での
水素化によるアップグレーディングは報告されてい
るが、上記のように熱分解直後によるアップグレー
ディングの方が好ましいと考えられる。なお、元の
オイルに対して、エバポレーターによって水分を除
去すると、発熱量は 15.6 から 19.0 kJ/g へと向上し

表 33-2　反応前後の液体成分の粘度と発熱量

図 33-8　凝縮後オイルの水素化の試み
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た。このとき粘度は 58.5 から 71.4 へと少し増加し
た。
　（ウ）　オイルの加速劣化試験
　室温保存におけるオイルの特性変化において、最
も懸念すべき事項は粘度の増加であると考えられ
る。室温保存 1 年間における粘度変化は、80℃ 24
時間加熱における粘度変化と対応するという調査結
果より、80℃ 24 時間加熱（エージング）を加速劣
化試験として実施した。これまでに製造されていた
オイル（軽質油、重質油）の結果と、最終年度に回
収方法を改善して得られたオイル（改善油）の結果
を合わせて表 33-3 に示す。元素分析の結果から最
終年度のオイルは炭素、酸素成分が軽質油、重質
油のそれぞれ中間に当たる組成であった。エージ
ング前における粘度は 58.5 cP であった。それに対
し、エージング後は 78.0 cP となりほとんど変化が
なかった。したがって、回収方法を改善することに
より、安定性が向上した。また、発熱量の変化はな
く、前後共に 16 kJ/g であった。

　エ　考　察
　急速熱分解直後に、シリカアルミナ、ゼオライ
ト、FCC 触媒を用いてオイルの品質向上を検討し
たところ、脱酸素反応が進行した。シリカアルミナ
が最も顕著であり、重質油に含まれる酸素含有率は
16 wt％まで低減した。重質油含酸素率と重質油収
率にはトレードオフの関係があった。一方、軽質油
と重質油の合計（液収率）で見ると、ZSM5 におい
て、高い液収率を保持したまま、含酸素率が低減し

ており、良好な触媒であることが分かった。
　オイルの劣化の大きな原因となるカルボン酸の
除去、化学的変換を 2 つの手法で行った。350 ～
400℃において塩基性酸化物（MgO）、両性酸化物

（TiO2）を用いるとカルボン酸同士の脱炭酸を含む
縮合が進行し、増炭したケトンが高選択的（>70％）
に得られた。また、水素雰囲気下にて担持金属リン
化物を用いると、水素化脱酸素が進行し、アルケン
が得られた。また水素化により生成するアルコール
とカルボン酸との縮合により、増炭したエステルが
高選択的に得られた。このように、酸化物あるいは
リン化物を用いることで、カルボン酸を除去し、有
用な化合物へと変換できることが分かった。
　凝縮後オイルの品質向上について、各種担持貴金
属触媒を用いて水素添加のもと試行したが、再加熱
によるオイルの重合が優先的に進行し、いずれの場
合においても高品位化は困難であった。
　バイオオイルは、室温で保存していると粘度が上
昇し、劣化する。80℃、24 時間のエージングは室
温 1 年間保存したときの粘度変化に匹敵する　。軽
質油は水分量が多く、リグニン分解物をほとんど含
まないため、エージングを行っても粘度の変化はな
く安定であった。一方、重質油は、水分が少なく、
リグニン分解物を多く含むため、エージングを行う
と、粘度の著しい上昇が見られた。オイルの安定性
評価としてエージングによる加速劣化試験を行っ
た。最終年度に得られた回収方法改善油は従来の軽
質油、重質油とは特性が異なり、エージングによる
粘度上昇がほとんどなく、保存安定性が向上したこ

表 33-3　エージング前後の粘度変化

─ 46 ─



とが分かった。

　オ　今後の課題
　オイルの安定性の向上及び発熱量の向上のために
は、触媒を用いたオイルの高品位化が求められる。
脱酸素等に効果的な固体触媒の選定、基礎データは
本事業によって得られており、今後再生処理を含め
た触媒の長期安定性評価等が必要となる。

　カ　要　約
　（ア）　急速熱分解直後及び凝縮後オイルの品質向
上の 2 種類の触媒プロセスを検討した。熱分解直後
の品質向上においては、シリカアルミナ、ZSM5、
FCC 触媒を用い、生成オイル収率、オイル含酸素
率との相間を明らかにした。液成分収率を維持した
まま、酸素含有量を減少するには、ZSM5 が好まし
い触媒であった。また、オイルの劣化要因であるカ
ルボン酸を除去し、有用な化合物へと変換するに

は、酸化マグネシウムや酸化チタンが効果的である
こと、水素雰囲気下では金属リン化物を用いるとア
ルケンまで脱酸素できることを示した。
　（イ）　凝縮後オイルからのアップグレードは、オ
イル再加熱時に重合し粘度が著しく上昇するため困
難であることが分かった。
　（ウ）　オイルの安定性はエージングによる粘度変
化により評価できること、オイル製造時における回
収方法を改善することで、室温保存が可能になるこ
とを示した。

　キ　引用文献
  1）J. Meng, A. Moore, D. Tillotta, S. Kelly, S. Park
（2014）Toward Understanding of Bio-Oil Aging: 
Accelerated Aging of Bio-Oil Fractions. ACS 
Sustainable Chem. Eng.. 2: 2011-2018.

　研究担当者（大山茂生＊、高垣　敦＊）
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１　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
　ア　研究目的
　急速熱分解により得られる生成物としてはバイオ
オイルとチャーが挙げられる。実用化のためには、
それぞれの利用技術の確立を図る必要がある。
　バイオオイルは、石油代替燃料として熱源用の利
用が考えられる。利用に際しては、原料や反応条
件、製造法等の違いによりバイオオイルの性状が変
化することが考えられるほか、液体燃料としての利
用方法においても代替利用、混合利用、併用が考え
られ、これらの各々の条件を検証し最適かつ確実な
利用技術を確立する必要がある。
　チャーについては、急速熱分解では、バイオオイ
ルとともに高収率で得られ、その有効利用が実用化
に際し重要となる。チャーの利用方法としては、主
に燃料利用、資材利用とが考えられる。
　以上を踏まえて、以下の事項に取り組む。

　イ　研究方法
　（ア）　バイオオイル利用技術開発
　　ａ　ボイラー利用技術開発
　バイオオイルの主たる用途として熱源用燃料が考
えられる。熱源利用機器としては、工業炉等の大型
ボイラーや業務用等で用いられる小規模なボイラー

（ボイラー、温水器）、ハウス暖房用ボイラー（温風
用）等が挙げられる。また、利用方法についても、
単独利用、混合（予混合、併用）といったケースが
考えられる。
　これらのうち、工業用等の大規模なボイラーにつ
いては燃料性状の条件幅が比較的広いと考えられ、
燃料性状がそれほど高品位でなくともの容易に利用
できる可能性がある。一方、小型ボイラーでは、燃
料の噴霧口が小さいなど利用条件が厳しく、燃料性
状の向上（改質）や利用方法における工夫（混合
等）が必要になることが考えられる。
　それぞれ、急速熱分解装置の試験運転からバイオ
オイル利用試験用のサンプルを得て、そのサンプル
を利用した試験検証を通じて利用技術を確立する。
また、効率的な技術開発には、バイオオイルの性状
と利用特性の関係の把握や燃焼過程の理解が重要と

なることから、バイオオイルの分析、バイオオイ
ル・チャー利用プロセス解析・研究とも相互フィー
ドバックを行いながら実施する。
　　ｂ　ディーゼル利用技術開発
　改質したバイオオイルは、ディーゼル機関（軽油
代替）としても利用できると考えられる。装置を林
内で使用する際に、バイオオイルで所内用電力を供
給できればより可搬型として利用しやすくなる。急
速熱分解システム運転からバイオオイル利用試験用
のサンプルを得て、そのサンプルを用いてディーゼ
ル発電機への利用試験等による利用技術確立を目指
す。
　（イ）　チャー利用技術開発
　　ａ　燃焼利用技術開発
　オージェ型の急速熱分解で得られるチャーは、原
料が熱媒体と接触を行いながら熱分解されるため、
粒子径が細かく揃っている傾向がある。燃料とし
て、固体バーナーによる噴霧燃焼利用やバイオオイ
ルとの混合による利用に適していると考えられる。
それらの利用特性の検証と具体的な利用プロセス、
システムの開発を行う。また、固形燃料化利用につ
いても試験検証する。なおこれらの開発は、急速熱
分解装置の試験運転から得られる実チャーサンプル
を用いて行う。
　　ｂ　資材利用技術開発
　チャーは、バイオマスの炭化物であり、一般的な
炭の用途とほぼ同様の用途には問題なく利用できる
と考えられる。現在、バイオマス由来の炭化物は、
土壌改良材や融雪剤、吸湿材といった資材用として
既に広く利用されている。オージェ型システムより
得られるチャーは、粒径が細かく揃っており、造粒
等の成型・加工も容易なことから、農業用資材や環
境浄化資材等として通常の炭化物より有利な利用が
できる可能性がある。土壌改良資材（粉状、造粒）、
環境浄化用（脱臭等の吸着用、水質浄化）としての
利用方法を検討し資材としての利用試験と評価を通
じて利用技術開発を行う。

　ウ　研究結果
　（ア）　バイオオイル利用技術試験

第４章�　バイオオイル・チャー利用技術の研究開発
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　　ａ　ボイラー利用技術試験
　ベンチ装置で得られたバイオオイルを利用し、中
央技研製バイオオイル燃焼システムを用いて燃焼試
験の累積時間を重ねた。ベンチ装置で得られたバイ
オオイル物性値を図に示す（表 41-1）。
　燃焼試験について、オイル循環、燃焼経路各所に
ドレンを設置、配管経路をコンパクトにすること
で、低温時のバイオオイル粘度低下や微粉のチャー
と予想できる異物の混入による閉塞を軽減、バイオ
オイル燃焼システムを改善した。バイオオイル燃焼
システムを図に示す（図 41-1、41-2）。
　バイオオイル燃焼量仕様は最大 20 L /h だが、限
界能力測定のため試験を行った結果、2 倍の燃焼量
でバイオオイルの燃焼確認ができた。
また燃焼排気について排気ガスの測定を行い、排気
基準と比較した。
　NOx 計測平均値は 50 ppm であり、重油専焼及び
ガス液体混焼ボイラー排ガス基準値と比較しても基
準値を下回る結果となった。

　SOx の組成大部分は SO2 であり、既存測定器で
SO2 を測定した結果 0 ppm、排ガス基準を下回って
いると推測できる。
　　ｂ　ディーゼル利用技術試験
　バイオオイルの石油系燃料との混合試験について
は、バイオオイル以外にディーゼル燃料、バイオ
ディーゼル、メタノールを使用して、その混合比率
と温度、時間をパラメーターとして混合特性を検証
した。
　バイオオイルとバイオディーゼルの混合では、メ
タノールを添加することで混合状態が大きく改善さ
れたが、バイオオイルとディーゼル燃料の混合では
メタノールを添加しても混合状態に大きな変化は見
受けられなかった。
　ディーゼル適用試験については、バイオオイルの
石油系燃料との混合試験を反映、検討を行い、研究
内容を見直す結果となった。
　（イ）　チャー利用技術試験
　ベンチ装置から得たチャーを用いて各種実証試験

図 41-2　バイオオイル燃焼システム（バーナー部）図 41-1　バイオオイル燃焼システム（全体）

表 41-1　2015 年バイオオイル物性値
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を行った。得られたチャーの物性値を図に示す（表
41-2）。またチャーの粒度分布を図に示す（図 41-3、
41-4）。

　　ａ　燃焼利用技術試験
　チャー燃焼バーナーのシステム設計を基に装置を
製作、ベンチ装置で得られたチャーを利用し燃焼試

表 41-2　チャー物性値

図 41-3　サイクロン大チャー粒度分布

図 41-4　サイクロン小チャー粒度分布
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験を実施した。チャー燃焼バーナーシステムを図に
示す（図 41-5、41-6）。
　チャーの供給量を 7 kg/h 以上にすると供給部で
ブリッジが発生し、安定してチャーを供給すること
が困難だったが、供給部の見直しにより 10 kg/h で
燃焼することが確認できた。
　また既存の定量供給機を利用したため、スク
リューの 1 ピッチの搬送量が多く、火炎長は不規則
だった。
　チャー燃焼炉でチャーの未燃は確認できず、1 時
間の連続運転を数回繰返したがクリンカの傾向は
見受けられない。現行のチャー燃焼バーナーシス
テムでは灰が徐々に堆積するのでその対処方法と、
チャーを自立で燃焼させることが今後の課題となっ
た。
　　ｂ　造粒試験
　造粒試験について、明和工業が所有している造粒
試験機を利用し、チャーに水とポリビニルアルコー
ルを添加、最適な割合を追究する形で実施した。
　結果、最適な組合せを把握、造粒自体も問題無く
生産できることを確認した。
　造粒に要したエネルギー、造粒システムの電力
量、乾燥に要したエネルギー量等を勘案、メリッ

ト・デメリットの収支計算が必要である。造粒試験
を図に示す（図 41-7、41-8）。
　　ｃ　ガス吸着特性試験
　ガス吸着特性試験について、まずは基本特性とな
るチャーの各種分析を実施した。
　チャー物性値（表 41-2）に示すとおり、吸着能力
の目安となる比表面積が 30 m2/g 未満であること
が判明し、吸着材として利用するに足る性状を有し
ていないことが判明した。
　　ｄ　農業用資材利用試験
　ベンチ装置で得られたチャーを利用し、植物に対
する害に関する栽培試験を依頼分析により実施し
た。
　コマツナの発芽率を比較するため、ベンチ装置で
得たチャーと対照肥料、元肥のみを利用し栽培試験
を行った。試験で得たチャーと対照肥料の分析成績
を図に示す（表 41-3）。
　供試土壌の土性を図に示す（表 41-4）。
　施肥の設計及び試験区の名称を図に示す（表 41-
5）。
　チャーの施用と対照肥料の施用を 1 から 4 倍に設
定し、生育状況を観察した結果、チャーが倍々に増
えると生育は著しく低下した。試験結果を図に示す

図 41-5　チャー燃焼バーナーシステム 図 41-6　燃焼炉内

図 41-7　造粒試験機 図 41-8　造粒炭
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（表 41-6）。
　チャーの物性値図 41-4 で示すように、ベンチ装
置で得られるチャーの揮発分が多いことから、発芽
障害を引き起こしたと推測する。

　エ　考　察
　（ア）　バイオオイル燃焼試験
　ベンチ試験から得られたバイオオイルは当初発熱
量が低く、粘度も小さい軽質オイルであったことか

ら、安定して連続運転を行うのが困難だった。また
バイオオイル精製部問題による異物の混入もあり連
続運転の妨げとなっていた。
　ベンチ装置精製部の改善、システムの構築により
安定したバイオオイルが精製され、燃焼試験を連続
的に行うことができた。
　（イ）　農業用資材利用試験
　生育が抑制される原因は、供試肥料中のリン酸と
カリ成分量が多量施用となるからだと推測した。

表 41-3　肥料別分析成績

表 41-4　供試土壌の土性

表 41-5　施肥の設計及び試験区
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　使用に当たっては、このことを留意する必要があ
る。

　オ　今後の課題
　（ア）　バイオオイル利用技術
　バイオオイル燃焼試験を実施した結果を基に、バ
イオオイル燃焼装置の基本構造見直しがあげられ
る。現行の配管経路やバーナーノズルチップでは高
粘度、多少の異物混入があるとメンテナンス頻度が
増大する。
　（イ）　チャー利用技術
　チャー燃焼バーナーシステムでは灰堆積の対処方
法を検討し、チャーを自立で燃焼させ、ベンチ装置

の熱供給源を灯油から生成物のチャーに置き換える
方法の検討が必要である。

　カ　要　約
　（ア）　バイオオイル利用技術
　　ａ　ボイラー利用技術試験
　現行のバイオオイル製造装置で運転 100 時間以上
を実施した。連続運転に必要な課題をバイオオイル
燃焼システムに反映させ改善を行った。
　ただ気温の変化に対応できる配管経路やバーナー
ノズルチップ等基本構造の見直しが必須である。
　　ｂ　ディーゼル利用技術試験
　バイオオイルとディーゼル燃料の混合ではメタ

表 41-6　生育試験結果
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ノールを添加しても混合状態に大きな変化は見受け
られず、結果を基に課題の検討を行い、研究内容を
見直す結果となった。
　（イ）　チャー利用技術試験
　　ａ　燃焼利用技術試験
　既存の定量供給機を利用したため、スクリュー
の 1 ピッチの搬送量が多く、火炎長は不規則だった
が、チャーの未燃やクリンカは確認できず、供給
量 10 kg/h で連続運転を実証できた。課題として灰
の堆積とチャーを自立で燃焼させることが挙げられ
る。
　　ｂ　造粒試験
　造粒することで容量を 2 ～ 3 分の 1 に圧縮できる
ので、エネルギーとして利用する場合はその効率を
高めることができるが、造粒にかかるエネルギーコ
ストの収支計算が必要となる。
　　ｃ　ガス吸着特性試験
　吸着材として用途開発を図る場合、熱処理等によ
る含有揮発分の除去、比表面積の拡大が必要である
が、処理に係るエネルギー、コスト分を用途先で十
分に回収できるかの検証が必要であり、最低限それ
らコスト分を上回る用途開発が必要になる。
　　ｄ　農業用資材利用試験
　植物に対する害に関する栽培試験を行った結果、
標準区、対照肥料区の発芽率は各区 100％に対し、
ベンチ装置で得られたチャーを施用した区の発芽率
は明らかに低く、発芽障害が観察された。

　研究担当者（清水浩之＊、畑中祐樹）

２　バイオオイルの分析
　ア　研究目的
　研究開発で製造された各種バイオオイルサンプル
を分析し、反応条件との理論付け等のフィードバッ
クを行うことで技術開発全体の推進を支える。各技
術開発段階で得られたバイオオイル分析データを蓄
積し、バイオオイルの評価指標を検討する。

　イ　研究方法
　生成したバイオオイルについて、「赤外吸収スペ
クトル（FT-IR）による官能基分析」、「核磁気共鳴
スペクトル（13C-NMR）による官能基の存在割合

の評価」、「マススペクトル（FTICR-MS 及び GC-
MS）による化合物構造・マス分布評価、C 分布、O
分布、C-O 関連分布評価」、「カールフィッシャー指
示薬による水分含有量の測定」、「元素分析計による
C、H、N、S、O 含有量の測定」、「滴定法による酸
度の測定」、「電極による水素イオン濃度の測定」、

「熱重量測定装置による発熱量の測定」、「コーンプ
レート型粘度測定装置による動粘度の測定」等を行
い、横断的な解析からバイオオイル性状の基礎性状
評価を行う。
　　
　ウ　研究結果
　ここでは、本プロジェクト最終年度に得られたバ
イオオイルの性状分析結果を基に、オージェ型開発
装置により得られたバイオオイルの特性について報
告する。
　（ア）　物性値
　炭素、窒素、水素、硫黄含有量の測定には Vario 
EL3 元素分析計（Elementar）を用い、酸素含有量
は差分により算出した。標準試料としては、スルファ
ニル酸（C：41.61 wt％、H：4.07 wt％、N：8.09 wt％、
S：18.50 wt％）を使用した。水分量は、カールフィッ
シャー滴定法により、導出した。水素イオン指数の
測定は pH 電極測定計（堀場 D-52）、粘度測定には
コーンプレート型粘度計（東機産業 TVE-35H）を
用いた。発熱量はカロリーメーター（IKA C200）
により測定し、標準試料には安息香酸（26460 J/g）
を使用した。酸度測定は、1.0 g のバイオオイルを
50 mL 蒸留水へ分散後、0.5 N 水酸化ナトリウム水
溶液により pH ＝ 8.30 － 8.50 に到達するまでに要
した水酸化ナトリウム量から算出した。
　表 42-1 に各測定により得られた物性値の結果
を一覧として示す。バイオオイルの組成は、炭
素 46.2 wt％、水素 6.5 wt％、窒素 0.5 wt％、硫黄
<0.1 wt％（検出限界以下）であり、高い酸素含有量

（酸素 46.8 wt％）を示した。硫黄分が含まれないこ
とは、一般的なバイオオイルの優位性である。pH は
2.60 を示し、酸性溶液であった。水酸化ナトリウム
滴定により算出された酸度は 4.66（NaOH g/100 g 
oil）であり、これは酢酸換算では 7.0 wt％に相当す
る。粘度は 0.467 Pa・s（25℃）、0.019 Pa・s（50℃）
であり、バイオオイルの比重を1.1 g/cm3 と仮定する
と、 動粘度は 17 cSt（50℃）と算出できる。これは、
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JIS 規格の A 重油（20 cSt 以下）に相当する値であ
る。高位発熱量は 18.1 MJ/kg を示し、軽油、ガソリ
ン、ディーゼル燃料の発熱量（42–45 MJ/kg）の半
分程度だった。また、燃焼により生成される水分及
び含水率から想定される潜熱が約 1.33 kJ/g となる
ことから、低位反津熱量はおよそ 16.8 MJ/kg と算出
された。
　（イ）　溶解性
　図 42-1 に、各溶媒（4 mL）にバイオオイル

（1 mL）を分散させた際の様子を示す。水溶媒中で
は、茶褐色の懸濁溶液と沈殿物の体積が確認され
た。一方、ヘキサン及び石油エーテル溶媒中には、
全く混和しなかった。ベンゼン溶媒中では相分離が
確認され、可溶性の淡茶黄色相と不溶性の濃褐色相
の 2 相が認められた。 アセトニトリルや THF 溶
媒中では、一見、均一混合状態のように見られた
が、結晶や不溶性沈殿物が観察された。比較溶媒の
中では、メタノール溶媒が、唯一、バイオオイルを
均質に分散・溶解できる溶媒だった。
　（ウ）　FT-IR スペクトル
　FT-IR スペクトルでは、ATR アクセサリーを
装着した Spectrum 100 分析計（ParkinElmer）に
より、4000–400 cm–1 の範囲を 123 回スキャンし

取得した。図 42-2 に結果を示す。各ピークと官能
基成分の同定は、既報 1,2）に従った。この時、表
42-1 の結果から含有率が少ないことが予想された
含硫黄化合物と含窒素化合物は候補から除外した。
3000–3800 cm–1 のブロードなピークは、水、フェ
ノール、アルコールに含まれる O-H 伸縮振動に由
来する。 バイオオイルは高含水率化合物（H2O：
18.4 wt％）であるため、このピークのほとんどは
共存する水由来であると推察される。1713 cm－1 の
ピークは、カルボニル基（COOH）やケトン（C=O）
に由来する伸縮振動である。また、アルケンの C-H
変角やアルコール・フェノールの O-H 変角振動 /
C-O 伸縮振動が 1363–1452 cm－1 に観測された。後
者の帰属は、1033–1073 cm－1 にも出現している。
1270–1235 cm－1 のピークは、アリル化合物エステ
ル（aryl-O-C）と予想される。芳香族化合物の C-C
多重結合の伸縮振動と置換ベンゼンの C-H 変角振
動は、それぞれ 1600–1650 cm－1 と 860 cm－1 に認め
られた。1514 cm－1 付近の大きなピークについては、
様々な官能基が集中する領域であり、同定が難し
かった。これらの結果から、バイオオイルは種々の
芳香族化合物とアルコール及びカルボキシル化合物
を多く含むことが分かった。

図 42-1�　溶解性試験の結果。左から、バイオオイル自体、水中、メタノール中、ヘキサ
ン中、アセトニトリル中、THF 中、ベンゼン中、石油エーテル中の状態を示す。

表 42-1　物性評価の結果
etoN果結標指

%tw1.0 :限下%tw2.64C

%tw1.0 :限下%tw5.6H

%tw1.0 :限下%tw5.0N

%tw1.0 :限下%tw1.0<S

分差%tw8.64O

06.2Hp

H2 %tw4.81O

酸度(NaOH g/100 g oil) 4.66

)℃52(s•aP 764.0度粘
0.019 Pa•s (50℃)

下限: 3.33 mPa•s

tSc 71）℃05（度粘動

)位高( gk/JM 1.81量熱発
16.8 MJ/kg (低位)
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　（エ）　13C-NMR スペクトル
　13C-NMR 測定は、メタノール（d4、99.8 atom％ 
D）中に分散させたバイオオイル溶液を、400 MHz 
Avance III 400 機（Bruker）にて 5,000 回スキャン
することにより実施した。図 42-3 にバイオオイル
の 13C-NMR 測定結果を示す。化学シフトは、溶媒
値を基に補正した（MeOH-d4；49.00 ppm3））。構造
群の同定はバイオオイル分析の既報に従った 4）。積

分値による存在割合比較では、215–163 ppm 領域
（カルボニル化合物、C：15.94％）、163–110 ppm 領
域（芳香族、C：34.36％）、110–84 ppm 領域（炭
化水素、C：12.65％）、84–53 ppm 領域（メトキシ
/ ヒドロキシ種、C：19.47％）、42–0 ppm 領域（ア
ルキル基、C：17.58％）となった。この時、溶媒
領域（53–42 ppm）は割合から除外した。これら
の結果から、芳香族化合物が主要な構成成分（C：
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図 42-2�　FT-IR（ATR）スペクトル測定の結果と想定される官能基構造

図 42-3�　13C-NMR スペクトル測定の結果と想定される構造成分
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34.36％）を占めていることが分かった。先行の研
究 5）では、芳香族由来の C-O、C-C 及び C-H 成分
が、 そ れ ぞ れ 166.5–142.0 ppm、142.0–125.0 ppm、
125.0–95.8 ppm に出現することが報告されてい
る。したがって、芳香族化合物の中でも、特に
芳香族 C-O や芳香族 C-H 由来成分が多いと推察
される。メトキシ基（-OCH3）/ ヒドロキシル基

（-COH）、カルボニル基、炭化水素由来成分は、各
C：15–20％程度であった。
　（オ）　GC-MS 分析
　GC-MS 測 定 に は、Shimadzu GC-QP-5000 を 用
い、NEUTRA ND-5（0.25 mm ID × 30 m） キ ャ
ピラリーカラムにて分別された化合物ピークを
CLASS-5000 デ ー タ ベ ー ス（Shimadzu ver.2.22）
により同定した。図 42-4 に、バイオオイルの GC
チャート及び検出面積が大きい化合物上位 10 種の
構造を示す。フェノール、カテコール、メトキシ
フェノール化合物が主要な構成成分であることが支
持された（燈囲の化合物）。また、フラン誘導体や
ケトン・アルデヒド類も上位 10 種の化合物にリス
トアップされた（青囲の化合物）。検出時間 46 分付
近に認められる構造体は、C20H30O の大きな組成式
を有する化合物だった（黒囲の化合物）。一般に、
木質バイオマスは、セルロース（40–50％）、ヘミセ
ルロース（20–40％）、リグニン（18–35％）及びそ
の他（1–4％）により構成されている 6）。したがっ

て、熱分解条件下で容易に分解できるセルロースや
ヘミセルロースが、ガスやフラン、脂肪族アルデヒ
ド / カルボン酸を生じ、剛直なリグニンは部分的に
分解されてメトキシフェノール化合物としてバイオ
オイル中に検出されると予想した。これらの結果
は、先行の研究報告とも類似する 7,8）。
　（カ）　FT-ICR MS 解析
　近年、バイオオイルや重質油成分の詳細分析
法の一つとして、FT-ICR MS 分析が利用されて
いる 9,10）。ここでは、9.4 T マグネットを内蔵する
SolariX（Bruker Daltonics）により FT-ICR MS を
取得した。内部標準には、オレイン酸（C18H33O2; 
281.24860 Da（Monoisotopic））を使用し、イオン
化には ESI 法（4.5 kV）を適用した。図 42-5 には、
バイオオイルの FT-ICR MS 広帯域スペクトルを示
す。例えば、m/z ＝ 129.01925 及び 143.0349 に確認
されるピークは、精密質量からそれぞれ C5H5O4 及
び C6H7O4 の組成式を有する化合物であることが導
かれた。同様に誤差± 1.0 ppm の範囲を満たす化学
組成式 CαHβOφNη を導出したところ、720 種類が同
定された。この算出結果を基に、バイオオイル中
の酸素分布、炭素分布、酸素　炭素関連分布を描写
した結果を図 42-6 に示す。炭素分布は C14 ～ C15、
酸素分布は O8 ～ O9 を中心とする組成を示した。
酸素 - 炭素関連分布から、バイオオイルの構成成分
は、酸素数と炭素数の間に緩やかな相関関係があ

図 42-4�　GC チャートと MS より予想される 10 大成分の構造式
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り、大きなばらつきは認められなかった。

　エ　考　察
　オージェ式熱分解装置で得られたバイオオイルの
分析を実施し、最新の生成オイルが発熱量 18.1 MJ/
kg を示す動粘度 17 cSt（50℃）の良流動性溶液で
あることが分かった。また、物性値及びスペクト
ル・MS 解析から、硫黄分の含有がなく、主に C、H、

O から構成される原料から成り、メトキシフェノー
ル類及び種々のアルコール・カルボン酸が均質に混
ざり合った混合物であることが分かった。

　オ　今後の課題
　木材の急速熱分解により得られるバイオオイル
は、多様な化合物の混合成分であるがゆえに、規格
設定が困難であった。工業製品としてスタンダード

図 42-5�　FT-ICR MS 広帯域スペクトル

図 42-6�　FT-ICR MS 解析の結果：（a）酸素分布、（b）炭素分布、（c）酸素–炭素分布
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化を図るための規格化に向け、様々な装置・原料か
ら製造されているより多様なバイオオイルの物性を
評価・統合し（マザーデータの作成）、効果的な指
標を導く体系づくりが必要性である。
　発熱量の観点からは、未改質バイオオイルの
発熱量は 20 MJ/kg 程度と既存化成燃料（発熱量
42–45 MJ/kg 程度）の半分に留まるため、触媒を用
いたアップグレーディング技術の開発等による更な
る高品位燃料化技術の開発も課題であることが分
かった。

　カ　要　約
　当研究課題では、各技術開発段階で得られたバイ
オオイル分析データを蓄積し、反応条件との理論付
け等のフィードバックを行うことで技術開発全体の
推進を支えた。最新の生成バイオオイルについて、
物性分析及びスペクトル・MS 分析を実施した結
果、発熱量 18.1 MJ/kg を示す動粘度 17 cSt（50℃）
の良流動性溶液であり、主にメトキシフェノール類
及び種々のアルコール・カルボン酸が均質に混ざり
合った混合物であることが分かった。

　キ　引用文献
  1）Coates J.（2000）Interpretation of Infrared 

Spectra, A Plastical Approch. In R. A. Meyers
（ed.）John Wiley & Sons Ltd, Chichester.
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　研究担当者（海老谷幸喜＊、西村　俊＊）

３　バイオオイル・チャー利用プロセス解析・
評価
　ア　研究目的
　生成したバイオオイル及び副産物であるチャーの
利用技術開発の基礎となる燃焼過程の解析や燃焼機
構の解明を行い最適な利用プロセスを提案すること
を目的とする。バイオオイル及び副産物のチャーの
利用方法は以下の様な利用方法を想定する。
　＜バイオオイル＞
　1）　熱源用燃料（工業炉等の産業レベルの大型燃
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焼機器、温水器やハウス暖房等の小型ボイラー）
　2）　ディーゼル用（林内で使用する発電機用）を
想定、利用方法としては単独利用、混合利用（予混
合、併用）
　＜チャー＞
　燃料用（バーナー燃焼、バイオオイルとの混焼）

　イ　研究方法
　（ア）　バイオオイルの利用方法評価
　第 4 章 -2 で得られたバイオオイルの評価結果を
もとに、既存の液体燃料規格と照合し、どの燃料相
当として利用することが妥当であるかを検証する。
比較する液体燃料はガソリン（JIS-K2202-2012）、
軽油（JIS-K2204-2007）及び重油（JIS-K2205-2006）
とした。
　（イ）　チャーの利用方法評価
　熱重量・示唆熱分析によって得られる速度データ

（活性化エネルギー及び頻度因子）をもとに、チャー
の燃焼速度を決定する因子を把握し、チャーの燃料
利用に必要な条件を検討する。熱重量・示唆熱分
析による速度データは Azharul Islam ら 1）のデー
タを参照し、計算を行った。チャーの燃焼速度は
Arrhenius 式を用いて以下のように表現できる。

　 exp( (
20 RT

E
= Ak

dt
dX n

O
a )P

　ここで X, A, k0, Ea, R, T, PO2, n はそれぞれチャー
の転化率、チャーの表面積、頻度因子、活性化エネ
ルギー、気体定数、絶対温度、酸素分圧及び酸素の
反応次数である。酸素の反応次数は、酸素の乖離吸

着を仮定し 0.5 とした。Azharul Islam ら 1）の速度
データは比表面積及び酸素分圧の影響を考慮しない
値であったため、酸素によるチャーの燃焼反応が十
分早いと仮定し、未反応核モデルを仮定し、粒子径
が以下の式により記述できるとして値を補正した。

　r ＝ r0（1 － X）1/3

　ここで、r 及び r0 はそれぞれ転化率 X における粒
子径及び初期粒子径を示す。Azharul Islam ら 1）が
報告している速度データは転化率の関数として表現
されるため、補正した頻度因子及び活性化エネル
ギーは転化率の関数として、多項式近似を行い、近
似式を計算に用いた。得られた速度データをもと
に、チャーの燃焼速度式を微分時間で計算し、それ
らを時間積分することによって、チャー転化率の時
間変化を得た。粒子径及び燃焼温度を変数として、
それぞれのチャー転化率に対する影響を評価した。

　ウ　研究結果
　（ア）　既存の液体燃料規格（ガソリン、軽油、重
油）及びバイオオイルの性状を表 43-1 から 3 に示
した。表左側にそれぞれの液体燃料に関する規格と
その値を示しており、表右側にはバイオオイルの値
と適合しているのかを○あるいは×で表示した。ま
た、適合していない場合は、その原因と対応策を併
記した。
　（イ）　チャー粒子径のチャー転化率に与える影響
を図 43-1、燃焼温度の影響を図 43-2 に示した。図
43-1 は燃焼温度が 700℃とし、図 43-2 はチャー粒子

dt
dX

表 43-1　ガソリン規格とバイオオイル性状の比較
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径を 2 mm として計算した結果である。酸素分圧は
空気と同じ 0.2 atm とした。図は縦軸がチャーの転
化率、横軸が時間を示しており、転化率が 1 になる
とチャーが完全に燃焼することを示す。

　エ　考　察
　（ア）　表 43-1 から表 43-3 の結果から、現状、バ
イオオイルが最もよく適合する液体燃料規格は重油
の規格であった。したがって、改質していない、熱

分解直後のバイオオイルは、バーナー等で燃焼して
ボイラーや熱供給用途として利用するのが良い。ま
た、第 2 章で開発した触媒を用いて水素化脱酸素が
可能である場合には、軽油の規格にも適合可能であ
ると推察できる。
　（イ）　チャー粒子径の影響を図 43-1、燃焼温度
の影響を図 43-2 に示した。図から、粒子径が小さ
く、燃焼温度が高いほど短時間でチャーの転化率が
向上し、チャーの燃焼速度が向上することが確認で

表 43-2　軽油規格とバイオオイル性状の比較

表 43-3　重油規格とバイオオイル性状の比較

図 43-1�　各粒子径におけるチャー転化率の時間変化。
燃焼温度：700 度。

図 43-2�　各燃焼温度におけるチャー転化率の時間変
化。チャー粒子径 2 mm。
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きる。また、図 43-1 及び図 43-2 を比較し、燃焼温
度よりもチャーの粒子径の影響が、チャーの燃焼速
度に大きく影響することが分かる。ベンチ装置の操
業条件及びプロセス計算結果から、チャーの燃焼温
度は 700℃以上にすることが困難であることから、
チャーを燃焼で利用する場合には、チャー粒子径を
より小さくすることが必要となる。

　オ　今後の課題
　（ア）　実際に生成したバイオオイルの燃焼特性を
明らかにし、オイルバーナーでの燃焼条件の最適化
を行う必要がある。
　（イ）　実際に生成したチャーの燃焼速度解析によ
る速度データの取得と、得られたデータを用いた
チャーバーナーでの燃焼条件最適化を行う必要があ
る。

　カ　要　約
　バイオオイルの用途検討のため、軽油及び重油の
規格との比較検討を行い、バイオオイルの用途と
しては重油相当が妥当であることを示した。また、
チャーの燃焼速度解析から、チャーをプロセス内部
で燃料として利用する場合には、0.1 mm 以下の粒
子径にして利用する必要があることを示した。

　キ　引用文献
  1）Ismal A. M. et al.（2016）A thermogravimetric 

analysis of the combustion kinetics of karanja
（pongamia pinnata）fruit hulls char. Bioresource 
Technology 200: 335-341.

　研究担当者（細貝　聡＊、鈴木善三）
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