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I．成果の概要  

 

課題名 3-2001 畜産廃棄物由来アンモニアによる大幅な発電効率向上を基盤とする地域循環

畜産システム 

課題代表者名 松村 幸彦 （国立大学法人広島大学大学院先進理工系科学研究科教授） 

 

重点課題  主：【重点課題⑩】地域循環共生圏形成に資する廃棄物処理システムの構築に関する研

究・技術開発 

 

副：【重点課題④】環境問題の解決に資する新たな技術シーズの発掘・活用 

 

行政要請研究テーマ（行政ニーズ）  （３－５）地域循環共生圏の形成に向けたバイオマス廃棄物等

を対象とした処理プロセスのより一層の高度化に関

する研究 

 

研究実施期間 令和２年度～令和４年度 

  

研究経費  

87,336千円（合計額） 

（各年度の内訳：2020年度：31,176千円、2021年度：28,080千円、2022年度：28,080千円） 

 

研究体制 

（サブテーマ１）畜産廃棄物由来アンモニアによる大幅な発電効率向上を基盤とする地域循環畜産

システム（広島大学）（JPMEERF20203001） 

他のサブテーマはない。 

 

研究協力機関 

研究協力機関はない。 

 

本研究のキーワード 地域循環共生圏、バイオマス、水熱前処理、高温メタン発酵、アンモニア、電

気分解、希薄燃焼 

 

 

１．はじめに（研究背景等） 

 パリ協定に対して我が国が約束した温室効果ガス削減目標を達成するには、バイオマスを中心とし

た再生可能エネルギーの利用が必要不可欠である。特に近年の大型台風による水害、国際連合でのグ

レタ・トゥンベリ氏の演説、我が国の石炭利用に対する激しい非難を考えると、その導入は喫緊の課題

である。一方で、我が国ではバイオマスの大規模利用は困難であり、地域でのバイオマス有効利用が求

められる。 

 地域におけるバイオマス有効利用は、我が国における再生可能エネルギー利用の鍵となる。しかしな

がら、薪ストーブなどの従来技術の単純な導入では、エネルギー生産量に限界があり、安価な製品しか

得られない。負担は小さいが、効果が十分に得られない技術である。一方、小型ガス化発電などの最先

端技術は導入コストが高く、採算性が得られない。効果は大きいが、負担も大きい技術である。最小の

負担で、最大の効果を得る技術が求められている。 

 このためには、安価な既存技術を効率化する技術開発が必要である。例えば、バイオマス高温ガス化



 

2 

3-2001 

発電では生成ガス中の水素が燃焼を安定させるため、従来よりも低い燃空費での高効率発電が実現でき

る。これを利用すると、従来の30 %のガスエンジン発電効率を50 %まで向上できる。このような小さ

な工夫であっても大きな効果を得ることができる技術の開発と組み合わせが求められている。 

 

２．研究開発目的 

本研究では、このような事例の代表として畜産農家を対象とし、地域におけるバイオマス利用の実現に

資する効率化技術の開発を行う。特に、畜産廃棄物中に存在するアンモニアに着目し、畜産廃棄物か

らアンモニアを生成する水熱処理、生成物をアンモニアを除去しながらメタン発酵する高温メタン発

酵、生成したアンモニアから水素を得るアンモニア電気分解、ガスエンジンにおけるメタン燃焼に水

素を混合して高効率燃焼する希薄燃焼を組み合わせ、畜産廃棄物からの発電電力量を倍増するシステ

ムを実現することを目的とする。 

 

３．研究目標 

 

全体目標 本研究の最終目標は、畜産廃棄物の窒素成分からアンモニアとメタンを生産

し、アンモニアを電気分解して水素を得てメタンガス発電に添加、その効率を

50 %まで向上することによって、地域での畜産系バイオマスの有効利用を促進

する地域循環畜産システムを構築することである。このために、畜産廃棄物か

らのアンモニア生成（水熱前処理）、生成したアンモニアの高効率分離（高温

メタン発酵）、アンモニアの電気分解による水素製造（アンモニア電気分

解）、水素添加によるバイオガス燃焼効率の向上（希薄燃焼）の４項目を開発

する。いずれも小さな工夫で、既存のメタン発酵発電に容易に適用できるが、

全体としてシステムの経済性を向上、畜産廃棄物利用促進を可能とする。４項

目は相互に連携しつつ進める必要があり、また、研究者は全員広島大学エネル

ギー超高度利用研究拠点の構成員であるため、サブテーマはおかず、有機的な

研究を推進する。 

 最終目標を実現するために、各技術開発にそれぞれの目標を置く。水熱前処

理では、畜産廃棄物中の窒素分の50 %以上をアンモニアに変換する。高温メタ

ン発酵では、80 %のアンモニアを回収しながらメタン生成を実現する。アンモ

ニア電気分解では、電解電圧を0.8 Vまで落とす。希薄燃焼では、水素添加を行

い、プロセス効率を34 %を目指す。また、これらの技術開発に基づいた連携運

転とシステム評価を行う。 

 

サブテーマ１  

サブテーマリーダー

/所属機関 
松村幸彦／広島大学 

目標 本研究の最終目標は、畜産廃棄物の窒素成分からアンモニアとメタンを生産

し、アンモニアを電気分解して水素を得てメタンガス発電に添加、その効率を

50 %まで向上することによって、地域での畜産系バイオマスの有効利用を促進

する地域循環畜産システムを構築することである。このために、畜産廃棄物か

らのアンモニア生成（水熱前処理）、生成したアンモニアの高効率分離（高温

メタン発酵）、アンモニアの電気分解による水素製造（アンモニア電気分

解）、水素添加によるバイオガス燃焼効率の向上（希薄燃焼）の４項目を開発

する。いずれも小さな工夫で、既存のメタン発酵発電に容易に適用できるが、

全体としてシステムの経済性を向上、畜産廃棄物利用促進を可能とする。４項

目は相互に連携しつつ進める必要があり、また、研究者は全員広島大学エネル

ギー超高度利用研究拠点の構成員であるため、サブテーマはおかず、有機的な

研究を推進する。 

 最終目標を実現するために、各技術開発にそれぞれの目標を置く。水熱前処

理では、畜産廃棄物中の窒素分の50 %以上をアンモニアに変換する。高温メタ

ン発酵では、80 %のアンモニアを回収しながらメタン生成を実現する。アンモ
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ニア電気分解では、電解電圧を0.8 Vまで落とす。希薄燃焼では、水素添加を行

い、プロセス効率を34 %を目指す。また、これらの技術開発に基づいた連携運

転とシステム評価を行う。 

 

４．研究開発内容 

 水熱前処理については、鶏糞を水熱前処理し、アンモニアの生成速度を確認した。高温メタン発酵

については、アンモニアの除去特性を確認した。アンモニア電気分解については表面の黒化による触

媒効果の向上を確認した。希薄燃焼については、水素を添加した場合の効率向上を小型エンジンを用

いて確認した。さらに、これらの結果に基づいてプロセス計算を行った。また、水熱前処理を行った家

畜排泄物を含む原料をメタン発酵し、その生成ガスをエンジンに供給する連結運転を行った。 

 

５．研究成果 

５－１．成果の概要 

水熱前処理については、鶏糞からのアンモニア生成特性を確認し、2段階にわたってアンモニアが生

成することがわかるとともに、それぞれの反応速度を決定した。また、それらが、尿酸とタンパク質の

分解によるものであることを確認した。目標とした50 %以上のアンモニア収率を得る条件を確立した。

高温メタン発酵については、アンモニアの除去特性が1次反応で表せることを確認、その除去定数を決

定した。さらに定常状態で十分に低いアンモニア濃度でメタン発酵が行える計算結果を得た。目標とし

た8割以上のアンモニアを回収する条件を確立した。アンモニア電気分解については、電極表面を黒化

することによって十分な触媒性能を得、目標とする0.8 V以下での分解を実現した。時間とともに反応

特性が低下する現象を確認したが、逆過電圧をかけることで再生することを確認し、最適な運転条件を

決定した。エンジンの希薄燃焼については、小型エンジンをメタン供給用に改造し、水素を添加した場

合の効率向上について確認した。これらの結果に基づいてプロセス計算を行い、目標とする34 %の効率

が得られる計算結果を得た。さらに、水熱前処理を行った家畜排泄物を含む原料からメタン発酵を行

い、得られたガスをエンジンに供給する連結運転を行い、問題なく運転できることを確認した。 

 

５－２．環境政策等への貢献 

＜行政等が既に活用した成果＞ 

 広島大学は2030年にキャンパスにおける温室効果ガスをゼロにする広島大学カーボンニュートラル

ならびにスマートキャンパス5.0宣言を出して、その実施を進めているところだが、本研究成果である

高効率発電の可能性を踏まえて、アクションプランの作成に貢献した。（アクションプランＰ１５に

「〜2030年度：メタン発酵発電（アンモニア回収水素添加法）」の項目が採用されている。 

 

＜行政等が活用することが見込まれる成果＞ 

 本研究は、以下の重点課題と行政ニーズに基づいて行われた。 

 

重点課題 

主：⑩地域循環共生圏形成に資する廃棄物処理システムの構築に関する研究・技術開発 

副：④環境問題の解決に資する新たな技術シーズの発掘・活用 

 資源循環領域 
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 行政ニーズ(3-5) 地域循環共生圏の形成に向けたバイオマス廃棄物等を対象とした処理プロセスの

より一層の高度化に関する研究 

「地域循環共生圏形成に資する廃棄物処理システムの構築に関する研究・技術開発」については、メタ

ン発酵の残渣処理について、水熱前処理によるアンモニア生成と高温メタン発酵によるアンモニア除去

を実現する技術に関する基礎特性を確認することができた。また、アンモニアを電気分解して水素を

得、水素添加により発電効率を向上させることが可能であることを示した。これらの成果は、地域にお

ける畜産廃棄物の温室効果ガス排出抑制を行う新たな処理方法の提出に貢献するものである。 

「環境問題の解決に資する新たな技術シーズの発掘・活用」については、地域の畜産業者の抱える悪臭

問題を解決する技術シーズとしての位置づけも有する。悪臭のもととなる窒素源を、予め水熱処理で管

理された条件下で処理し、分離除去することで問題解決を行うことができる。悪臭対策の技術指導項目

として新たな技術を提供することができる。 

「地域循環共生圏の形成に向けたバイオマス廃棄物等を対象とした処理プロセスのより一層の高度化

に関する研究」については、上記の内容を踏まえて地域循環共生圏の実現に向けた施策の実現につなげ

られる。 

 

５－３．研究目標の達成状況 

 

全体目標 目標の達成状況 

本研究の最終目標は、畜産廃棄物の窒素成分から

アンモニアとメタンを生産し、アンモニアを電気

分解して水素を得てメタンガス発電に添加、その

効率を50 %まで向上することによって、地域での

畜産系バイオマスの有効利用を促進する地域循環

畜産システムを構築することである。このため

に、畜産廃棄物からのアンモニア生成（水熱前処

理）、生成したアンモニアの高効率分離（高温メ

タン発酵）、アンモニアの電気分解による水素製

造（アンモニア電気分解）、水素添加によるバイ

オガス燃焼効率の向上（希薄燃焼）の４項目を開

発する。いずれも小さな工夫で、既存のメタン発

酵発電に容易に適用できるが、全体としてシステ

ムの経済性を向上、畜産廃棄物利用促進を可能と

する。４項目は相互に連携しつつ進める必要があ

り、また、研究者は全員広島大学エネルギー超高

度利用研究拠点の構成員であるため、サブテーマ

はおかず、有機的な研究を推進する。 

 最終目標を実現するために、各技術開発にそれ

ぞれの目標を置く。水熱前処理では、畜産廃棄物

中の窒素分の50 %以上をアンモニアに変換する。

高温メタン発酵では、80 %のアンモニアを回収し

ながらメタン生成を実現する。アンモニア電気分

解では、電解電圧を0.8 Vまで落とす。希薄燃焼

目標どおりの成果をあげた。 

水熱前処理によるアンモニアの生成については、

鶏糞を温度、処理時間の条件を変えてアンモニア

生成反応モデルを確立、50 %以上のアンモニアへ

の転換率を得る条件を明確にした。高温メタン発

酵については、アンモニアの回収特性を１次反応

モデルで説明し、速度定数を定量化した。80 %の

アンモニアを除去する条件を確立した。アンモニ

アの電気分解については、電極表面を黒化するこ

とによって反応特性を向上し、実際に0.8 Vでの

電気分解を行った。さらに、中間体による反応阻

害を確認したが、逆電圧をかけることで再生する

ことができることを見いだし、最適な運転条件を

決定した。希薄燃焼については、小型エンジンを

メタンならびにメタン・二酸化炭素混合気で運転

し、これに水素を添加した時の効率向上を確認し

た。これらの結果を踏まえてプロセス設計を行っ

た。プロセス設計のために追加で水素のエンジン

内直接噴射データを得、エンジン内圧力変化から

大型化の時のエンジン効率を検討、目標とするプ

ロセス効率34 %を実現できる計算結果を得た。さ

らに、連結運転として、水熱前処理を行った家畜

排泄物を含む原料を高温メタン発酵し、アンモニ

アを回収しつつ得たバイオガスを得て、これをエ
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では、水素添加を行い、プロセス効率を34 %を目

指す。また、これらの技術開発に基づいた連携運

転とシステム評価を行う。 

ンジンに供給して運転する実験を行い、問題なく

水熱前処理からエンジン燃焼までを行えることを

確認した。 

 

サブテーマ１目標 目標の達成状況 

本研究の最終目標は、畜産廃棄物の窒素成分から

アンモニアとメタンを生産し、アンモニアを電気

分解して水素を得てメタンガス発電に添加、その

効率を50 %まで向上することによって、地域での

畜産系バイオマスの有効利用を促進する地域循環

畜産システムを構築することである。このため

に、畜産廃棄物からのアンモニア生成（水熱前処

理）、生成したアンモニアの高効率分離（高温メ

タン発酵）、アンモニアの電気分解による水素製

造（アンモニア電気分解）、水素添加によるバイ

オガス燃焼効率の向上（希薄燃焼）の４項目を開

発する。いずれも小さな工夫で、既存のメタン発

酵発電に容易に適用できるが、全体としてシステ

ムの経済性を向上、畜産廃棄物利用促進を可能と

する。４項目は相互に連携しつつ進める必要があ

り、また、研究者は全員広島大学エネルギー超高

度利用研究拠点の構成員であるため、サブテーマ

はおかず、有機的な研究を推進する。 

 最終目標を実現するために、各技術開発にそれ

ぞれの目標を置く。水熱前処理では、畜産廃棄物

中の窒素分の50 %以上をアンモニアに変換する。

高温メタン発酵では、80 %のアンモニアを回収し

ながらメタン生成を実現する。アンモニア電気分

解では、電解電圧を0.8 Vまで落とす。希薄燃焼

では、水素添加を行い、プロセス効率を34 %を目

指す。また、これらの技術開発に基づいた連携運

転とシステム評価を行う。 

目標どおりの成果をあげた。 

水熱前処理によるアンモニアの生成については、

鶏糞を温度、処理時間の条件を変えてアンモニア

生成反応モデルを確立、50 %以上のアンモニアへ

の転換率を得る条件を明確にした。高温メタン発

酵については、アンモニアの回収特性を１次反応

モデルで説明し、速度定数を定量化した。80 %の

アンモニアを除去する条件を確立した。アンモニ

アの電気分解については、電極表面を黒化するこ

とによって反応特性を向上し、実際に0.8 Vでの

電気分解を行った。さらに、中間体による反応阻

害を確認したが、逆電圧をかけることで再生する

ことができることを見いだし、最適な運転条件を

決定した。希薄燃焼については、小型エンジンを

メタンならびにメタン・二酸化炭素混合気で運転

し、これに水素を添加した時の効率向上を確認し

た。これらの結果を踏まえてプロセス設計を行っ

た。プロセス設計のために追加で水素のエンジン

内直接噴射データを得、エンジン内圧力変化から

大型化の時のエンジン効率を検討、目標とするプ

ロセス効率34 %を実現できる計算結果を得た。さ

らに、連結運転として、水熱前処理を行った家畜

排泄物を含む原料を高温メタン発酵し、アンモニ

アを回収しつつ得たバイオガスを得て、これをエ

ンジンに供給して運転する実験を行い、問題なく

水熱前処理からエンジン燃焼までを行えることを

確認した。 
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Ⅱ．成果の詳細 

 

Ⅱ－１ 畜産廃棄物由来アンモニアによる大幅な発電効率向上を基盤とする地域循環畜産システム 

 

国立大学法人広島大学 

大学院先進理工系科学研究科 先進理工系科学専攻       松村 幸彦 

大学院統合生命科学研究科 統合生命科学専攻       中島田 豊 

大学院先進理工系科学研究科 先進理工系科学専攻       市川 貴之 

大学院先進理工系科学研究科 先進理工系科学専攻       Kim Wookyung 

大学院先進理工系科学研究科 先進理工系科学専攻       西田 恵哉 

 

［要旨］ 

地域の酪農農家の抱える畜産廃棄物の悪臭、処理に関する問題を解決し、同時に地域における再生可

能エネルギー利用を促進する地域循環共生圏の一環として、畜産廃棄物由来アンモニアによる大幅な発

電効率向上を基盤とする地域循環畜産システムを提案、その実現に向けて実験的な検討を行った。シス

テムは、高温高圧の水を用いた水熱処理で家畜排泄物を処理してアンモニアを生成、これを高温メタン

発酵に供給してアンモニアを気相に分離しつつ回収してアンモニア阻害を抑制したメタン発酵を行い、

得られたバイオガスをガスエンジンに供給して発電するものである。分離回収したアンモニアは電気分

解によって窒素と水素とし、こうして得られた水素をガスエンジンに供給することで燃焼を安定、通常

では困難な希薄燃焼を行って、高効率の発電を行うことを想定した。水熱前処理については、回分式反

応器と連続式反応器を用いて、高温高圧水中におけるアンモニアの生成速度を定量的に検討した。高温

メタン発酵については、バイオガスを循環することによるアンモニアの気相への除去を行い、アンモニ

アの気相における吸着除去特性を確認した。アンモニアの電気分解による水素生成については、電極表

面を黒化することによって触媒特性を向上させ、低い過電圧での電解の実現を検討した。希薄燃焼につ

いては、ガソリン駆動小型エンジンを改造してメタンを供給できるようにした上で、水素をバルブ手前

に供給する仕組みを加えて、条件を変えて運転、エンジンの熱効率を測定した。さらに、燃焼測定につ

いての基礎計算を行った。また、得られた特性に基づいてシステム検討も行った。連結運転として水熱

前処理を行った家畜排泄物を含む原料をメタン発酵し、得られたバイオガスを用いたエンジンの運転も

行った。その結果として、鶏糞からのアンモニアの生成速度を決定し、その成分である尿酸とタンパク

質の分解によって表せるという結果を得た。特に、尿酸は迅速に分解し、その後、タンパク質が時間を

かけて分解する様子を確認することができた。高温メタン発酵では、実際にアンモニアを回収しながら

バイオガスを得ることができることを確認し、その移動を1次反応モデルで表すことに成功した。アンモ

ニアの電気分解では、表面を黒化することで効率良く電気分解が進むことを確認した。表面に生成物が

蓄積することによる反応の低下が確認されたが、逆向きに電流を流して再活性化することが可能である

ことを確認した。希薄燃焼については、条件を広く変えて運転を行い、水素を添加することによって効

率を高めることができることを確認した。また、層流火炎速度を各条件で計算した。システム検討にあ

たって、エンジンのデータを追加で得るために水素のエンジン内直接噴射条件でのデータを得た。水素

の添加は有効であり、特に直接噴射によってエンジンの運転効率を高められるという実験結果を得た。

連結運転については、水熱前処理によって得られた原料を高温メタン発酵槽に供給、バイオガスを問題

なく得ることができた。得られたバイオガスを用いてエンジンを運転し、実際にバイオガスを用いた運

転が可能であること、水素の供給によって効率を大きく向上できることを確認した。結果として、当初

の目標を達成する成果を得ることができ、今後、実際の運転条件での実証研究に進むことが適切と考え

られる。 
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１．研究開発目的 

 地域循環共生圏として、再生可能エネルギーを有効に利用することが求められる。わが国においては

特に畜産農家が現在抱えている家畜排泄物の問題を解決することが、地域の活性化にも、再生可能エネ

ルギーの導入による温室効果ガス排出量の削減にも有効と考えられる。そこで、家畜排泄物をバイオガ

スにし、これを用いた高効率発電を行うシステムを提案した。具体的には、家畜排泄物に含まれる窒素

分がメタン発酵を阻害することを踏まえて、水熱前処理によって窒素分をアンモニアに変換し、高温メ

タン発酵によってアンモニアを気相に分離しながらアンモニア阻害のないメタン発酵を行い、得られた

メタンガスを用いてガスエンジンを運転して発電する。得られたアンモニアは電気分解によって水素に

変換し、この水素をガスエンジンに供給することで、エンジンの燃焼を安定させ、希薄燃焼によって効

率を高めることができる。本研究の目的は、このシステムの実現に向けて各要素技術の鍵となる、水熱

前処理における反応特性、高温メタン発酵におけるアンモニアの分離回収、低電圧での高効率アンモニ

ア電気分解、水素添加によるエンジンの希薄燃焼の各特性を実験的に確認し、これに基づいて提案シス

テムを検討することによって、提案システムの実現可能性を評価することである。 

２．研究目標 

本研究の最終目標は、畜産廃棄物の窒素成分からアンモニアとメタンを生産し、アンモニアを電気分

解して水素を得てメタンガス発電に添加、その効率を50 %まで向上することによって、地域での畜産系

バイオマスの有効利用を促進する地域循環畜産システムを構築することである。このために、畜産廃棄

物からのアンモニア生成（水熱前処理）、生成したアンモニアの高効率分離（高温メタン発酵）、アン

モニアの電気分解による水素製造（アンモニア電気分解）、水素添加によるバイオガス燃焼効率の向上

（希薄燃焼）の４項目を開発する。いずれも小さな工夫で、既存のメタン発酵発電に容易に適用できる

が、全体としてシステムの経済性を向上、畜産廃棄物利用促進を可能とする。４項目は相互に連携しつ

つ進める必要があり、また、研究者は全員広島大学エネルギー超高度利用研究拠点の構成員であるため、

サブテーマはおかず、有機的な研究を推進する。 

最終目標を実現するために、各技術開発にそれぞれの目標を置く。水熱前処理では、畜産廃棄物中の

窒素分の50 %以上をアンモニアに変換する。高温メタン発酵では、80 %のアンモニアを回収しながらメ

タン生成を実現する。アンモニア電気分解では、電解電圧を0.8 Vまで落とす。希薄燃焼では、水素添加

を行い、プロセス効率を34 %を目指す。また、これらの技術開発に基づいた連携運転とシステム評価を

行う。 

 

３．研究開発内容 

3.0 概要 

研究計画書に基づいて、畜産廃棄物からのアンモニア生成（水熱前処理）、生成したアンモニアの

高効率分離（高温メタン発酵）、アンモニアの電気分解による水素製造（アンモニア電気分解）、水

素添加によるバイオガス燃焼効率の向上（希薄燃焼）の４項目について研究を実施した。また、シス

テム検討と連結運転を行った。 

3.1 畜産廃棄物からのアンモニア生成 

畜産廃棄物には、窒素を含有した有機物が含まれており、これがメタン発酵の時にアンモニアとして

遊離され、発酵を阻害する。このため、予めアンモニアに変換しておいて、これを高温メタン発酵に供

給し、気相に移動させて回収することで、アンモニア阻害を抑制することが期待できる。高温高圧の水

の中で処理を行う水熱前処理によって、窒素含有有機物からアンモニアを生成することができる。装置

設計にあたっては、このアンモニア生成速度を決定することが必要となる。そこで、回分式反応器と連
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続式反応器を用いて鶏糞を温度と反応時間を変え

て処理し、生成するアンモニア量を確認する実験を

行い、反応モデルに基づいて速度定数を決定する研

究を行った。また、鶏糞の窒素含有成分である尿酸

とタンパク質を原料とした実験も行った。 

3.2 生成したアンモニアの高効率分離 

高温メタン発酵は水熱前処理された試料を用い

て検討し、フィードバックをしつつ性能を高めた。

高温発酵温度は 60 ℃とし、これに適したメタン発

酵菌群を得た。この温度では、アンモニアの平衡分

圧は比較的高く、アンモニア阻害を抑制しながらメ

タン発酵を実現できる。アンモニアとメタンガスの

分 離回収を簡易・経済的なプロセスで行える単槽

式アンモニア回収型発酵プロセスを検討した。実験に供したアンモニア回収型メタン発酵装置を図-1.1

に示す。本装置は、メタン発酵を行う通気撹拌槽、バイオガスの外部循環路、アンモニア回収用の0.2 N 

H2SO4水溶液タンク、そしてpH制御機構から構成される1)。発酵液中のアンモニアは通気ガスにより気化

されたのち、ポンプAによって循環路の途中に設置された0.2 N H2SO4水溶液を通過する際に硫酸アンモ

ニウムを形成することで完全に除去され、アンモニアを含まない気体が再び培養槽に戻る。また、培養

槽内pHは設定pHより下がった場合は、ポンプBが稼働し、2 N NaOHが滴下されることで制御される。メタ

ン発酵槽およびアンモニア回収槽は55℃に制御し、断熱材により配管内での結露を防止した。この装置

を用いて、モデルアンモニア回収動作を検討した後、実際の水熱前処理物のメタン発酵を行い、アンモ

ニアの回収を行った。アンモニアの回収は、回収後のアンモニア放出も必要であることから、リン酸ジ

ルコニウム吸着剤を用いた。 

3.3 アンモニアの電気分解による水素製造 

アンモニア回収型高温メタン発酵システムから分離回収された水分を含むアンモニアを高濃度アン

モニア水として，低電圧の電気分解により水素を生成させる技術開発については、電解効率を高めるた

めにアンモニア濃度と電解質相関性を明らかにして、最適な電解条件を得ることとした。また、電極の

活性点を増加させつつ，白金板から別の汎用的な金属へと材料を変えて白金板と同様の性能を得ること

で，低コストな電極作製技術を確立することとした。このために、アノードにTi-Pt Black電極（Ti板に

白金黒をめっき処理で付着させた電極）, カソードにTi-plate（未処理Ti板）を用いてクロノアンペロ

メトリーを行った。急激な電流密度の低下が確認されたため、逆電圧の印加も検討した。電極を種々に

変えたアンモニア水の電気分解については、アノードにPt-plate（未処理白金板）, カソードにPt-Pt 

Black（白金板に白金黒をめっき処理で付着させた電極）などを用いてサイクリックボルタンメトリ測定

を行った。 

3.4 水素添加によるバイオガス燃焼効率の向上 

 メタンガス希薄燃焼エンジンシステムの研究で用いる火花点火機関の出力性能試験ではボンベガスを

使用し、メタンのみ、あるいはメタンと二酸化炭素の混合ガスの2種類のガスを火花点火機関に供給し、

その出力性能を調べた。次に水素を加えることにより、メタンのみ、あるいはメタンと二酸化炭素の混

合ガスの安定燃焼範囲をより希薄側に拡大し、希薄燃焼による熱効率の改善を図った。図-1.2に火花点

火機関の出力性能測定装置の概要を示す。ボンベからのメタンを吸気系の絞り弁上流のミキサーから吸

気に供給した。運転条件としては、各ガスの流量、エンジンの回転数、点火タイミングを変えてエンジ

ン出力を動力計で測定した。得られた動力を供給した燃料ガスの発熱量で割って効率を求めた。なお、

水素を供給する時には、水素の発熱量も加えた発熱量で動力を割って効率とした。また、反応シミュレ

 

図-1.1 アンモニア回収型メタン発酵装置概要 
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ーションソフトANSYSを用いた層流燃焼速度などの

計算も行った。 

3.5 システム検討 

 上記の各要素研究の結果を踏まえて、システム

の検討を行った。また、水素をエンジンに直接噴

霧する実験などを追加で行い、その結果を整理し

た。 

3.6 連結運転 

 連結運転にあたっては、豚糞の水熱処理を行

い、これを含む豚糞原料を用いてメタン発酵を行

った。バイオガスは30 L程度のガスバッグで16袋

を得たが、これらを混合してエンジンに供給、運

転特性を確認した。水素を供給しない場合と、水

素を供給した場合で測定を行い、水素の添加効果を確認した。 

 

４．結果及び考察 

4.1 畜産廃棄物からのアンモニア生成 

図-1.3に回分式反応器を用いて鶏糞を処理した

時のアンモニア濃度の変化を示す。350 ℃の結果で

あり、上部の緑の点線が鶏糞中の窒素が完全にアン

モニアに転換された時の濃度の計算値だが、80 %以

上の転換率が得られていることがわかる。鶏糞内の

窒素は、分解されて液相に溶出し、その後アンモニ

アに変換されると考えるのが妥当であり、この逐次

反応モデルでフィッティングを行った結果をオレ

ンジの線で示している。比較的緩やかな反応速度で

あることが見て取れる。 

しかしながら、昇温速度を考えると、この反応速

度では説明がつかないこともわかる。350 ℃まで昇

温するのにかかる時間は30 min程度であるが、オレ

ンジの計算値を0 min前に外挿して30 min前までも

どしても、アンモニア濃度が原料の濃度まで下がら

ないためである。このため、鶏糞には、迅速に分解

する成分と、その後ゆっくりと分解する成分がある

ものと考えられた。鶏糞の窒素成分は、大部分が尿

酸として存在しており、一部がそれ以外、特にタン

パク質の形で存在している。このため、反応性の異

なるこれらの成分は、尿酸とタンパク質であるとい

うことが考えられる。 

このことを踏まえて、尿酸だけを原料として水熱処理を行った時のアンモニア濃度の経時変化を図-

1.4に示す。反応温度を150, 200, 250 ℃と変化させるにつれてアンモニアの収率が高くなることが確

認された。250 ℃では、25 min程度で9割近い収率が得られており、図-1.3が350 ℃というより高温の結

 

図-1.2 火花点火ガス機関の出力性能試験装置 

 

図-1.3 鶏糞からのアンモニア生成 (350 ℃) 

 

図-1.4 尿酸からのアンモニア生成 
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果であり、横軸の時間範囲も4倍近く取っていることを踏まえても、迅速な分解となっていることがわか

る。このことから、迅速なアンモニア生成は、尿酸によるものである可能性が高い。尿酸が中間体とな

って、さらにアンモニアを生成すると考えた時の逐次反応モデルでフィッティングを行った結果を実践

で示しているが、アンモニア濃度の経時変化を比較的良く表していることがわかる。 

これに対して、タンパク質の水熱処理による

アンモニア濃度の変化を図-1.5に示す。タンパク

質には各種のものがあるが、ここでは、鶏関連で

安定した品質のものが得られるという意味でア

ルブミンを用いた。アルブミンの水熱処理でも温

度と時間とともにアンモニア収率が高くなるこ

とが確認できた。しかしながら、250 min処理し

ても還元にアンモニアに変換することはなく、尿

酸と比較してもかなり遅い反応であり、さらに興

味深いことに、各温度において最終的に到達でき

るアンモニア収率が異なっているように見える。

反応速度が遅いことからは、反応性が異なる鶏糞の窒素含有成分の内、反応速度が遅いものはタンパク

質であると予想できる。 

そこで、図-1.4と図-1.5から得られる尿酸、

アルブミンそれぞれからのアンモニア収率を

用いて、鶏糞のアンモニア収率を予測した結果

と、実際の鶏糞を水熱処理した場合のアンモニ

ア収率を比較した。鶏糞内の窒素は、7割が尿

酸、残りの3割がタンパク質に存在するので、

尿酸からのアンモニア収率を0.7倍、アルブミ

ンからのアンモニア収率を0.3倍して足し合わ

すことによって予想されるアンモニアの計算

値を決定した。結果を図-1.6に示す。横軸に温

度を取り、縦軸にアンモニア収率を取ってプロ

ットを行っているが、緑のプロットで示した計

算値は、青いプロットと黒い線で示されている鶏糞を処理した場合のアンモニア収率より1.5～2倍大き

い値となっていることがわかる。この理由として、鶏糞の保管中に微生物などのはたらきによってアン

モニアが生成して初期アンモニア量が高かったために水熱反応によるアンモニア収率の増加量が低かっ

たことが懸念された。しかしながら、保管中の鶏糞のアンモニア濃度の変化の様子を確認したが、これ

を説明できるような変化は確認できなかった。また、尿酸の実験は、尿酸の試薬が高価格であったこと

もあり、比較的低濃度で行ったので、尿酸の濃度によって反応特性が異なることも考えられた。しかし

ながら、300 ℃, 1 hで10 g-乳酸/kg と 2.5 g-乳酸/kgの異なる濃度で尿酸の水熱処理を行った結果の

アンモニア収率はほとんど変わらなかった。 

これらの結果から、残る可能性としてはアンモニアとタンパク質が相互作用していることが考えられ

る。そこで、タンパク質と尿酸を混合して水熱処理する実験を行ったところ、混合物を処理して得られ

たアンモニアの濃度は、尿酸とアルブミンから得られるはずのアンモニア濃度の和より低いことが確認

された。このことから、尿酸とタンパク質の間には何らかの相互作用があり、鶏糞の処理においても同

様の現象が起きていて、得られるアンモニアの濃度が低くなっていることが予想される。また、予めア

ンモニアを添加した系でも実験を行ったが、予めアンモニアを添加した場合に得られる水熱反応による

アンモニア濃度の上昇は、添加しない場合に比較して低いことが確認された。このことから、相互作用

 

図-1.5 アルブミンからのアンモニア生成 

 

図-1.6 尿酸及びアルブミンからのアンモニア収率予

測値と鶏糞からのアンモニア収率の比較 
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は、アンモニアとの何らかの平衡作用であることが予想される。 

以上から、鶏糞を処理した時に得られるアンモニアは、尿酸由来とタンパク質由来の2種類があり、

前者は迅速に生成し、後者は生成が遅いことが確認された。また、その生成にあたっては、アンモニア

とタンパク質の間に何らかの化学平衡が成立しており、各温度で得られる最高濃度がこれによって決ま

っているようであることも確認された。 

4.2 生成したアンモニアの高効率分離 

 まず、アンモニア吸収剤として硫酸を用い

て、アンモニア回収に及ぼす発酵槽pHの影響を

検討した。結果を図-1.7に示す。図の縦軸は、

アンモニアの除去速度をその時点のアンモニア

濃度で除して得られる、アンモニア除去定数で

ある。発酵槽内pH 8.0〜9.0の範囲では、pH 

9.0の時が最もアンモニア除去定数krが高く、

pH 8.0の時が最もアンモニア除去定数が低かっ

た。この結果は、pHが高くなれば液中のアンモ

ニウムイオン(NH4
+)よりも遊離アンモニア(NH3)

の存在比が高くなり、その結果、アンモニアの気相への移動速度が上がったためと考えられる。 

 次に、モデル系を用いたアンモニア除去性能がメタン発酵汚泥に対しても適用可能か調べるために、

モデル系で得られた最適条件におけるメタン発酵汚泥からアンモニア除去試験を行った。本装置におけ

るアンモニア除去定数は、アンモニアを含むメタン発酵汚泥（VS 2.3 %）とアンモニア緩衝液（VS 

0.0%）で大きな違いは見られなかった。このことから、モデル系の結果は、実際のメタン発酵汚泥にも

適用できると考えられた。 

 メタン発酵の標準的な条件である水理学的滞留時間（HRT）を30日、ブロイラー鶏糞の平均的な窒素

含量を2.38% 2)、鶏糞中の窒素成分の80%がアンモニアに変換されたと仮定すると、メタン発酵槽1L当

りのアンモニア生成速度は、26.4 mg-N/(L h)となる。本システムにおいてメタン発酵汚泥から得られ

たアンモニア除去定数 kr=0.0269 h-1を用いると、定常状態における発酵層内のアンモニア濃度は、

981 mg-N/Lとなる。一般的にメタン発酵は3,000 mg-N/L以上のアンモニア濃度で阻害されることが知ら

れているので、十分に低い濃度にアンモニアを保つことが可能であることがわかる。 

 アンモニアの吸収剤についての検討も行った。アンモニアを硫酸アンモニウムとして回収した場合、

アンモニアの再遊離に多量のアルカリを必要とし、経済的・エネルギー的観点から有効利用することは

難しい。一方、発電時の熱エネルギーは再利用可能である。そこで、薬剤ではなく温度制御によりアン

モニアを吸脱着できる吸着材の検討を行った。結果を図-1.8に示す。ゼオライト、プルシアンブルー、

 

図-1.7 アンモニア除去効率に及ぼすpHの影響 

 

図-1.8 各種吸着剤の平衡吸着容量とアンモニア吸着速度 
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リン酸ジルコニウムの3種類を検討した結果、リン酸ジルコニウムの平衡吸着容量、およびアンモニア

除去速度が他の吸着材と比べて優れていたので、以後の実験ではこれを用いることとした。 

 リン酸ジルコニウムはアンモニア吸着剤として有望であると考えられたが、粉末のままでは大型カラ

ムを用いたスケールアップ時にはガス閉塞が生じる。そこで、直径1cm x 長さ1.4cmの円柱形リン酸ジ

ルコニウムペレットを作成した。ガス通気時の圧力損失や閉塞を避けるためにペレットはむやみに小さ

くすることはできないが、適切に小型化しアンモニア回収試験を行った。 

 未処理鶏糞、水熱処理サンプルおよび対照と

してグルコースからのメタン生成試験を行った

結果を図-1.9に示す。130 mLのバイアル瓶に研

究室でドッグフードを基質として馴養している

高温メタン発酵汚泥40 mL、水熱処理基質10 

mL、そして終濃度10 g/L炭酸水素ナトリウムを

加え、窒素ガスでバイアル瓶内を嫌気状態と

し、55℃で静置培養したものである。、未処理

鶏糞サンプル、および150℃水熱処理サンプル

のメタン生成速度に大きな違いは見られず、メ

タン収率は、それぞれ192、168 mL/g-dryであ

った。一方、200℃以上の水熱処理鶏糞サンプ

ルからはメタンがほとんど生成されなかった。 

 鶏糞以外の様々な家畜糞尿の水熱処

理がメタン発酵ポテンシャルに及ぼす

効果を検討した結果を図-1.10に示

す。広島県内の施設から鶏糞、豚糞、

肉牛糞、および乳牛糞を供試頂き、

150℃での水熱処理物および水熱処理

前の1/10希釈糞尿のメタン生成ポテン

シャルをメタン生成ポテンシャル自動

測定装置（Automatic Methane 

Potential Test System (AMPTS II),BPC Instrumenta, Sweden）を用い測定したものである。水熱処理

は鶏糞、肉牛糞ではあまり効果が見られないが、豚糞および乳牛糞では効果が見られた。特に豚糞は水

熱処理により1.38倍にメタン生成が向上した。このことから、水熱処理の効果は処理する家畜糞尿の性

状に依存すると考えられた。 

 水熱処理物で最もメタ

ン生成ポテンシャルが高

かった豚糞水熱処理物を

用い連続メタン発酵試験

を行った結果を図-1.11

に示す。試験には10 Lメ

タン発酵装置を用い、

55℃、水理学的滞留時間

30日とし、供試試料全て

をメタン発酵処理した。

水熱処理豚糞の連続投入

において発酵阻害は観察

 

図-1.9 鶏糞水熱処理物のメタン生成経過 

 

図-1.10 各種家畜排泄物とその水熱処理物のメタン生成ポ

テンシャル 

 

図-1.12 豚糞水熱処理物の高温メタン発酵 
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されず、安定したメタン発酵性能が得られた。消化液のpHは概ね8で安定しており、アンモニア濃度は

メタン発酵を阻害しない1400〜1600 mg-N/Lで安定しており、順調なメタン発酵を裏付けるものであっ

た。本試験で生成した約300Lのバイオガスはアルミガスパックに採取し後段の燃焼試験に用いるものと

した。 

4.3 アンモニアの電気分解による水素製造 

 クロノアンペロメトリーの代表的な結果を

図-1.13に示す。矩形波電圧を用いてリフレ

ッシュを繰り返すアンモニア水電解では，リ

フレッシュは電流密度だけでなく生成ガス流

量の回復においても有効であることが示され

た。生成ガス流量に電圧方向に依存した差異

が生じている。これは，電極のめっきの状態

の違いによるものだと考えられる。本研究で

使用している電極は同じ条件でPt-plateのア

ルカリ脱脂，酸洗処理による表面処理，電気

めっきを行っているが，電気めっきではめっ

きムラが生じることがある。このような，め

っきムラを無くすためには，めっき厚を見込

んでめっきを施す材料の機械加工を行う等の

処理を行う必要がある。だが，本研究ではめ

っきムラを無くすための，Pt-plateへの機械加工等は行わなかったため，作成した電極によって白金黒

の付き方に大きな差が生じる可能性がある。本研究では，アンモニア水電解の効率評価のための最適条

件（印加電圧，切替時間）の検討を目的としているため，効率評価をする上で「電極の状態」という他

要因は大きな影響を与えないと判断した。よって以降の考察では，気体発生が活性な時の電流と流量よ

り電流効率や発生水素量を議論していくものとする。 

 各電圧，電解時間における電流効率のグラフを図-1.14に示す。また、各電圧，電解時間における投

入電力当たりの水素発生量のグラフを図-1.15に示す。どの印加電圧条件でも電解時間を長くすれば，

電流効率は下がる。これは，NH3の電気分解において〖N_2〗_adsの生成及び脱離が律速段階であることが

原因と考えられる。NH3の多段階分解反応は以下のように起きており， 

 

図-1.13 印加電圧0.8V，電解時間60sのクロノアン

ペロメトリーの結果 

  

図-1.14  電流効率                     図-1.15 投入電力当たりの水素発生量 
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Pt + NH3 + OH− → Pt ∙ NH2ads
+ H2O + e−            

Pt ∙ NH2ads
+ OH− → Pt ∙ NHads + H2O + e−           

Pt ∙ NHads + OH− → Pt ∙ Nads + H2O + e−                 

Nads + Nads → N2ads
                                                         

N2ads
→ N2                                                                       

最終的にN2,adsが生成され，電極から脱離する過程が律速段階であるとされている。この場合，電流を

流し続けることで，電気化学反応はその反応過程で反応中間体の生成時に進行するが，N2,adsの生成と

脱離が律速段階になることで，流量として測定されないN2が存在することで電流効率が下がってしま

う。これにより，電解時間を長くすることで，電流効率は低下し続けてしまうと考えられる。また、印

加電圧が高いほど電解時間を長くした時に電流効率は減少ことも確認された。これは，印加する電圧が

高いと電気化学反応が促進されることで，電解反応を抑制する反応中間体の電極への被覆も加速されて

しまうことが原因だと考えられる。この反応中間体により，電極表面の活性点が減少し，律速段階であ

るN2,adsの生成，脱離が顕著になる。このことが，印加電圧が高いほど電解時間を長くした時に電流効

率は減少する原因であると考えられる。 

 さらに，印加電圧が高く電解時間が短い時，リフレッシュを行っても発生する気体量が減少を続け，

ある一定時間が経過した後は発生する気体量が一定に落ち着く傾向も確認された。これらのことから、

以上より，今回提案するアンモニア水電解方法では印加電圧と電解時間には電流効率を高効率化する上

で最適な条件が存在すると言える。本研究結果では，印加電圧0.8 Vで電解時間50～180 sが最適条件で

あると考えられた。 

 以上の研究成果により，最適な電極が構成された際

の，電解条件は概ね見通すことができた。したがって，

0.8 Vの印加電圧において，10 mA/cm2の性能を出せるこ

とを想定した場合，仮に1 kWの電解を想定すると，0.8 V 

× 0.01 A/cm2 ×S [cm2] = 1 kWとなり，想定される総

面積は125,000 cm2=12.5 m2となる。この時電極に流れ

る電流は1250 A=1.25 kAとなり現実的ではない。したが

って，等価な電極を直列に50セルほど直列に接続するこ

とを想定すると，一つのユニットの電圧は40 V となり，

電流値は25 A 程度となる。ここで。50セルの直列つな

ぎを想定した場合，電極間のばらつきが大きな課題とな

る。図-1.16には，4段直列の試作電解セルを掲載した。

アンモニア濃度の不均一性を解消するために，アンモニ

ア水を流しながら電解処理ができるように工夫した。も

ちろん，上述した通り，電極表面の状態によってそれぞれのセルごとの電流－電圧特性は僅かに違いが

生じるため，結果的には均一な電極性能が得られるめっき処理と，上述したリフレッシュ処理を適切に

取り入れることで，アンモニア水電解を利用したエネルギー消費の低い水素製造が可能となる。 

4.4 水素添加によるバイオガス燃焼効率の向上 

 軸トルクの空気過剰率λによる変化に及ぼす水素混合の影響を調べた結果を図-1.17に示す。点火時

期は上死点後-20°に固定である。黒いプロットがメタンのみの結果で、空気過剰率λを増大させる時、

メタン流量を減少、吸入空気流量を増加させるので、軸トルクが減少する。これに対して水素を体積流

量割合で10 %から60 %まで混合させる（プロットが緑、水から赤への変化）と、混合ガスの単位体積当

たりの発熱量はベースのメタンより減少する。λが1.05より大きい希薄側で水素混合により軸トルクが

 
図-1.16 ４段直列の実用化セル 
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増大しており、これは発熱量の減少を補う正味

熱効率の向上が得られたためと考えられる。過

濃側で軸トルクが低下するのは水素混合によ

り発熱量が低下したためである。 

メタンを燃料とするガス機関で希薄側での

運転で燃焼改善による軸トルクの増大、すなわ

ち正味熱効率の向上が得られることが確認で

きた。 

火花点火機関の基本的な出力性能を表すフ

ィッシュフックカーブを図-1.18に示す。フィ

ッシュフックカーブとは縦軸に正味熱効率、

横軸に正味平均有効圧力（軸トルクから算

出）を取り、絞り弁開度一定でメタン流量す

なわちλを変化させ、得られた正味熱効率と

正味平均有効圧力をプロットしたものであ

る。プロット点の並びが魚の釣り針のよう

になることからフィッシュフックカーブと

呼ぶ。 

図-1.18も点火時期は上死点後-20°に固

定の結果である。図中の黒のプロットがメ

タンのみでの運転である。左下のプロット

がλ=1.4で希薄混合気、黒の線に沿い右上

に向けてλが減少すなわちメタン流量が増

大し、横軸の正味平均有効圧力（軸トル

ク）が増大するとともに正味熱効率が向上

する。正味熱効率はλ=1付近で最大値をと

り、λ=0.9で低下する。 

メタンへの水素の混合効果を見てみよ

う。図中の赤い垂線は正味平均有効圧力が

0.42 MPaすなわち軸トルクが一定を表すが、発電機を駆動する場合等を考えると、同一の軸トルクで正

味熱効率を比較することが重要である。この赤線とλ>1の希薄側の曲線の交点を見ると、混合割合の増

大（プロットが緑、水から赤への変化）とともに正味熱効率の向上が見られる。λ<1の曲線の過濃側の

交点からも水素混合割合の増大とともに正味熱効率が向上すると読み取れる。 

点火時期が正味平均有効圧力と正味熱効

率に及ぼす影響を調べた結果を図-1.19に示

す。上が正味平均有効圧力、下が正味熱効率

で、点火時期（横軸）を上死点後-50°から-

10°まで変化させている。図中の黒のプロッ

トがメタンのみ、λ=1.4の結果である。正味

平均有効圧力、正味熱効率とも点火時期を早

めるほど増大する。これに水素を混合すると、

混合割合10%でλ=1.38となり赤のプロット，

30%でλ=1.22となり青，50%でλ=1.14となり

緑となる。各水素混合割合の正味平均有効圧

力と正味熱効率が最大となる点火時期MBTを

図中に示している。水素混合割合の増大とと

 

図-1.17 軸トルクの空気過剰率による変化に及ぼ

す水素混合の影響 

1500 rpm
Ignition: -20 deg
H2 Inj.:Compression TDC

 

図-1.18 熱効率と軸トルクの関係（Fishhookカー

ブ）に及ぼす水素添加の影響 

Pme=0.42MPa，
H2添加20%で
hbが1.2%向上．

 

図-1.19 軸トルクと熱効率に及ぼす点火時期の影響 

λ=1.4, CH4 Only

λ=1.38, 10% H2

λ=1.22, 30% H2

λ=1.14, 50% H2

λ=1.4, CH4 Only λ=1.38, 10% H2

λ=1.22, 30% H2

λ=1.14, 

50% H2

MBT MBT
MBT

MBT
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もにMBTが遅れ上死点に近づき正味熱効率は増大する。メタンのみ（黒）の場合MBTが-50°で正味熱効率

18%なのに対し、水素混合割合30%（青）の場合MBTが-20°、正味熱効率20.4%となる。MBTと正味熱効率

の変化は水素混合によるガス燃料の燃焼速度が増大したためである。ガス燃料の燃焼速度に応じて、点

火時期を変化させ軸トルクが最大となるMBTで運転し、熱効率を比較する必要がある。 

 関連して燃焼特性のひとつである層流燃焼速度を実験的に測定した結果を述べる。層流燃焼速度はエ

ンジン内での火炎伝播を見積もるうえで重要なパラメータである。実験は水素-メタン-二酸化炭素-空

気混合気を容積0.79 Lの定容容器内に分圧法を用いて充填した後に火花点火によって着火させることで

生じる火炎伝播の様子を撮影した。 

 実験によって撮影されたシュリーレン

画像を図-1.20に示す。今回行ったすべて

の条件で火炎の加速は観測されず、安定

に 火 炎 が 伝 播 し て い た 。 し か し 、

X_(H_2 )=0、Z_(CO_2 )= 0.15の実験で

は、火炎伝播速度が非常に遅く、既燃ガ

スの浮力の影響によって、火炎上部が膨

らみながら伝播する様子が観察された。

この火炎は球状に伝播していないため、

画像解析によって層流燃焼速度を測定す

ることが出来なかった。実験で得られた

球状火炎画像から画像解析によって球状

火炎のエッジを読み取り、エッジ内のピ

クセル数から火炎面積を求め、火炎面積

から火炎半径を計算した。そして、混合

 

(a) 火炎伝播のシュリーレン画像 

 
(b) 火炎伝播速度の時間変化 

図-1.20 高圧条件下での火炎伝播 

 

図-1.21 各水素添加率での二酸化炭素希釈率と層流燃焼

速度の関係 
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気が着火した時刻をt=0として、火炎半径を撮影時間の間隔で微分することで火炎速度を計算した。層流

燃焼速度の導出には火炎速度と伸長率の関係を用いた。球状火炎では安定して伝播している時、火炎伝

播速度と伸長率が線形関係にあることが知られているため、ここでは火炎伝播速度に対して線形内挿を

行うことで伸長率が0の時の火炎伝播速度である層流火炎伝播速度を算出した。層流火炎伝播速度を膨

張率で除することで層流燃焼速度が導出できる。得られた層流燃焼速度を図-1.21に示す。水素の添加は

層流燃焼速度を増加させ、一方で、二酸化炭素の添加は層流燃焼速度を低下させることがわかる。 

4.5 システム検討 

 上記の各要素技術の特性を踏まえて、申請時

のシステム検討の見直しを行うにあたり、水素

をエンジン内に直接噴射するデータが必要で

あったので、エンジンの改造と追加データの取

得を行った。水素をエンジン内に直接噴射した

ときの効率の変化を図-1.22に示す。水素を添

加するにつれて最適な点火タイミングが遅く

なり、同時に最大効率も向上することが確認さ

れている。この傾向は、図-1.19に示した水素を

バルブ前に供給した場合と同様の結果である。

図-1.22の条件は、空気過剰率λ=1.1に相当するので、図-1.19の下の図の緑の線に相当する。図-1.19の

下の図では水素が50 %と、メタンの半分量添加している。図-1.22に示す直接噴射の場合にはグレーのデ

ータ点に相当するが、水素直接噴射では二酸化炭素がメタンと当量混合しても、30 %の熱効率が得られ

ている。 

プロセス計算にあたっては、水熱前処理に必要な動力、高温メタン発酵のアンモニア除去能力、アン

モニア電気分解の必要電力に実際の実験に基づいた値を適用した。すなわち水熱前処理では、50 %の窒

素をアンモニアに変換する条件として250 ℃で処理をする設定とした。高温メタン発酵のアンモニア除

去能力は80 %とし、アンモニア電気分解は0.8 Vで実現できるという想定とした。これらは、すべて今回

の事業で実験的に実現が可能であることを確認した内容である。 

水素添加時のエンジン効率については、今回の実験結果から実機の効率の予測を行う必要がある。こ

れは、エンジンの効率はその大きさに大きく左右されるためである。エンジンの効率は熱損失によって

決まってしまう部分が大きく、その熱損失は、排気の持ち出し熱量よりもエンジンからの伝熱損失が大

きいために、今回用いたような小さいエンジンではどうしても高い効率を得ることができない。ある程

度大きなエンジンを用いて、比表面積を小さくし、熱損失を低く抑えることが必要不可欠である。そこ

で、エンジン内の熱収支計算を行った。図-1.22中の水素添加のある代表的なデータについて、燃焼が起

きると考えられる吸気中上死点後 200 deg から 550 deg の間における熱量関連の値をP-V線図データ

から確認した。筒内圧力測定値を1 degごとにスムージングし、体積の計算値と合わせて確認して計算に

用いた。内部エネルギーは、定積熱容量を体積と圧力から求められる絶対温度にかけて求め、吸気中上

死点後550 degの値から200 degの値を差し引いてこの間の内部エネルギー変化を決定した。気体のする

正味の仕事は、圧力に1 deg当たりの体積変化量をかけたものを積算して決定した。燃料の発熱量は、供

給されたメタンと水素の量に単位発熱量をかけてと決定した。熱力学第一法則から、発熱量から内部エ

ネルギー変化と気体のする正味仕事を差し引いたものが周囲への熱損失となる。なお、これらの計算で

必要となる各ガスの物質量は、ガスの流量を回転数の半分で割って決定した。こうして得られる熱損失

は、比表面積が小さくなれば小さくできる。今回のエンジンに替えて6倍の大きさの自動車のガソリンエ

ンジンを用いることを考えれば、熱損失の割合は6割にすることができ、熱効率は56.3 %となることが予

想される。この場合のシステム全体の熱効率は34.7 %と計算され、目標の34 %を達成する値となった。 

 

図-1.22 水素エンジン内直接噴射の影響 
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4.6 連結運転 

 連結運転でエンジンを回した時に得られた

エンジンの熱効率を図-1.23に、対応する燃焼

特性を示したP-V線図を図-1.24に、それぞれ

示す。参照値として用いたメタンの燃焼特性

と、家畜排泄物の水熱前処理物を含む原料か

ら得られたバイオガスの燃焼特性を並べて示

している。P-V線図の軌跡で囲まれた面積は、

取り出された仕事の量を示し、同じ回転数で

はこれが大きいほどエンジン出力が大きいこ

とを示す。 

 連結運転のエンジン熱効率は、水素添加が

ない場合、バイオガスのみでは 2 %程度とと

ても低い値を示している。この時の回転数は設定値の3000 rpmに達していなかった。動力計は、回転速

度を所定の値に合わせるためにエンジンにかけた制動力で出力を測定しているため、所定の回転数を得

るだけの出力が得られない状況であったことがわかる。ボンベからのメタンでは十分な出力が得られて

おり、この違いはバイオガスとメタンとの組成の違いによるものと考えられる。バイオガスの組成はガ

スクロマトグラフィーで分析した結果、メタンが70 %、二酸化炭素が30 %であった。二酸化炭素は燃焼

速度を大きく低下させることも知られており、ここで用いた点火タイミングである上死点前25 degでは

うまく動かなかった可能性もある。もっと点火タイミングを手前にすれば、効率が向上する可能性もあ

るが、既存のエンジンでの点火タイミングを大きくずらす操作が必要になる。このエンジンでは、上死

点前50 degが設定範囲の限界であった。 

 この状態から、水素を直接噴射でエンジンに供給すると、バイオガスを用いた時の効率が一気に14 %

近くまで向上した。図-1.19に示したとおり、燃料ガスの組成を変えたエンジンの運転結果からも、水

素を点火することで最適点火タイミングが遅くなっている。二酸化炭素の量を増やし、また、空気過剰

率を高くすると水素の点火は燃焼速度を高め、既存のエンジンの点火タイミングで十分に燃焼できるよ

うになったことが見て取れる。 

 この様子は、P-V線図からもよく見て取れる。水素を点火しない場合にはP-V線図の軌跡で囲まれた面

積は小さく、特にバイオガスを用いた場合には最高圧力も1.25 MPa程度に低く抑えられているが、水素

を添加することによって面積は大きく増加し、最高圧力も大きくなっている。 

 この結果から、実際に水熱前処理を行った家畜排泄物を原料としてアンモニアを除去しながら高温メ

タン発酵を行うことができ、この高温メタン発酵から得られたバイオガスを用いてエンジン燃焼を行う

ことも可能であることが示され、連結運転が問題なく行えることが確認された。 

 

５．研究目標の達成状況 

各技術開発に置いた、それぞれの開発目標をについて順に達成状況を示す。水熱前処理では、畜産

廃棄物中の窒素分の50 %以上をアンモニアに変換することを目標としていたが、十分に50 %以上の変換

が可能であることが示された。特に、尿酸が迅速にアンモニアに分解し、その後、タンパク質がゆっく

りと分解される反応機構が適用された。高温メタン発酵では、80 %のアンモニアを回収しながらメタン

生成を実現することを目標としており、回分操作時には想定通り80 %以上のアンモニア回収率を達成

した。ただし、連続培養開始後、アンモニア濃度が上昇し計算値よりも高い濃度で定常となった。その

 

図-1.23 連結運転のエンジン熱効率 
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原因は不明ではあるが、今回の結果および考察は、高温処理により電解水素生産に直接使用できるアン

モニア回収が可能な新規吸着剤を用いた連続アンモニア回収を実証するとともに、80 %以上のアンモニ

ア回収率を達成するためのアンモニア回収型メタン発酵プロセスの簡易な設計およびスケールアップ指

針として活用できる重要な成果と自負している。アンモニア電気分解では、電解電圧を0.8 Vまで落と

すことを目標とし、実際に0.8 Vでのアンモニア水電解を実現した。反応中間体により、電極表面の活

性点が減少する現象が確認され、印加電圧と電解時間には電流効率を高効率化する上で最適な条件が存

在した。本研究結果では，印加電圧0.8Vで電解時間50s～180sが最適条件であると考えられた。希薄燃

焼では、水素添加を行い、プロセス効率を34 %を目指すこととした。今回用いたエンジンは特に小型の

ものであり、比表面積が大きいことから熱損失が大きく、単純な燃焼実験でこの効率は得られていない

が、実機でより大型のエンジンを用いて運転することによって目標値は超えられる目処をつけた。これ

らの技術開発に基づいた連結運転とシステム評価については、実際に水熱前処理を行った家畜排泄物を

含む原料から高温メタン発酵でバイオガスを得ることに成功し、さらにこのガスを用いてエンジンの運

転を行うことができた。これらの結果を踏まえて、研究目標に掲げた目標は十分に達成された。 

 

６．引用文献 

1) F. Abouelenien, et al., Bioresour. Technol., 101, 6368-6373 (2010). 

2) 畜産環境技術研究所調べ http://www.chikusan-kankyo.jp/tdt/tdt_02.pdf 

  

 

      (a) メタン（水素添加なし）       (b) バイオガス（水素添加なし） 

 

 

      (c) メタン（水素添加あり）       (d) バイオガス（水素添加あり） 

 

図-1.24 連結運転のエンジン内P-V線図 
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Ⅲ．研究成果の発表状況の詳細 
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[Abstract] 
 

Key Words:  Local circulation and symbiosis, Hydrothermal pretreatment, High-temperature 
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To solve the problems of local feedlot farmers such as bad smell and waste treatment and to 

realize local circulation and symbiosis where renewable energy utilization is promoted, we 

proposed a local circulation feedlot system that enables large improvement of power generation 

efficiency using ammonia derived from feedlot manure and conducted experimental study for its 

realization.  In the system, ammonia is produced by treatment of feedlot manure hydrothermally 

in hot compressed water that is fed to the high-temperature biomethanation to run methane 

fermentation with suppressed ammonia inhibition while recovering ammonia into gas phase 

separated from the liquid phase, and the produced biogas is fed to a gas engine for power 

generation.  Ammonia separated and recovered is converted into nitrogen and hydrogen by 

electrolysis and by supplying thus obtained hydrogen to the gas engine so that combustion is 

stabilized and lean burn operation is made for high-efficiency power generation.  Quantitative 

determination of ammonia generation rate in hot compressed water using both batch and flow 

reactors.  In high-temperature biomethanation, ammonia gas removal into gas phase was made 

by circulating biogas and characteristics of adsorptive removal was studied.  As for hydrogen 

generation by electrolysis of ammonia, by making the electrode surface covered by black metal, 

catalytic performance was improved so that electrolysis can be made with low overvoltage.  As 

for lean-burn, small gasoline engine was modified so that methane could be fed together with 

the hydrogen supply system under different conditions, and was operated and thermal efficiency 

was measured.  In addition, basic calculation was made for combustion with which system 

development was made.  Combined operation of each unit was also made so that feedstock that 

includes hydrothermally treated pig manure was fed to biomethanation reactor, whose product 

gas was burned in the engine.  As the result, ammonia generation rate was determined and it 

was found that the total reaction can be expressed by decomposition of uric acid and protein.  

High-temperature biomethanation was successfully run to produce biogas while recovering 

ammonia, expressed by first-order reaction model.  For ammonia electrolysis, modification of 

the electrode surface resulted in efficient electrolysis.  As for lean burn, experiment was 

made under conditions in wide range, showing higher efficiency with hydrogen addition.  

Additional runs for direct injection of hydrogen showed that hydrogen addition was effective 

to further improve the efficiency.  Combined operation was made.   As a result, the initial 

target was successfully achieved, and demonstrative operation should be made.  


