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研究成果の概要（和文）：本研究は温室効果ガスの一種である二酸化炭素ガスを太陽光の集光によって得られる熱エネ
ルギーを用いて分解することを目的として実施した。本分解反応では、水分解により得られる水素を分解の反応補助と
して検討した。本研究によって、銅と銅の酸化物間の可逆的な酸化還元能力を利用することで水の分解に必要なエネル
ギーを著しく軽減させることが可能であることが分かった。これにより、水から太陽エネルギーのみを用いて水素を生
成できる可能性が示唆された。副産成果として比較的低い温度で、半導体性質を示す高品質の亜酸化銅薄膜の作製方法
を見出すことができた。

研究成果の概要（英文）：This research was carried out for the ambition of decomposing the carbon dioxide g
as, which is known as one of the species that cause global warming, utilizing the thermal energy extracted
 from concentrated solar light. In this decomposition reaction, hydrogen generated by decomposition of wat
er was used. From this research, it was observed that the energy necessary to decompose the water could be
 reduced significantly by utilizing a reversible reduction-oxidation property of copper and its oxides mat
erial system. The potential of extracting hydrogen from water by solar energy was suggested in this resear
ch. As a side result, a fabrication technique of a high quality semiconductor cuprite thin film under rela
tively low temperature was realized.        
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 地球温暖化の進行を止めるには温室効果
ガスの成分の一つである二酸化炭素（CO2）
ガスの放出を制限しなければいけない状況
にある．そのため，CO2 を排出しない代替燃
料の使用や，排出量を抑えるための工夫が求
められ，重要な研究課題となっている．近年
は，生成された CO2 を再利用する方法，地
殻中に埋め込む方法，化学反応による分解す
る方法など様々な処理法が検討されている．
その中，アルゴンプラズマのエネルギーを用
いて CO2を分解する研究があり，反応触媒無
しで分解効率が 11％と報告されている[S.H. 

Yun et. al., J. Ind. & Eng. Chem., 3, (1997), 293] 

が，実際の応用上では，更なる効率の改善が
必要不可欠である． 

  

２．研究の目的 

本研究ではCO2分解に必要なエネルギー源
として人工プラズマの替りに，自然の太陽光
を集光させることで熱エネルギーを作り出
し，CO2 の分解実験を検討した．CO2 から分
解された一酸化炭素（CO）と酸素（O2）ガス
は再結合して元の CO2 に戻ることが分解効
率を低下させる要因であると考えられてお
り，その現象を抑制するために CO を水素
（H2）で還元反応させ，CO2 の分解効率の向
上を目指した．この還元反応に用いる H2 も
太陽の集光熱を用い，再利用可能な「亜鉛系
（Zn/ZnO）又は銅系（Cu/CuxO）」の分解補助
触媒の酸化還元能力によって水を分解して
生成されるものを利用する．持続可能な CO2

分解仕組みを確立させることで，無尽蔵にあ
る太陽エネルギーの有効活用及び温室効果
ガスの軽減につながることを期待して，本研
究を実施した．  

 

図 1：リサイクル可能な CO2分解仕組み全体
の概要 

 

３．研究の方法 

 本研究の仕組み全体の概要を図 1に示した．
CO2 分解補助に水素を用いることで分解効率
の向上が期待できる．本仕組みを実現させる
ために，太陽集光装置の構築及び基本化学反
応の有効性を確認する実験について検討し
た．太陽集光装置には理論的な集光効率が最
も高いとされるパラボラ式を採用した（図 2）．
本方式は理論上，遠望からの並行光線を焦点 

 

図 2：本研究で作製したパラボラ型太陽集光
装置の様子（集光板の直径は 2メートル） 

 

図 3：本研究で作製した受光反応室の様子（焦
点にグラファイトカーボン製の受光体を設
け，2重石英窯で外部と隔離した構造を持つ） 
 

に効率よく（1 万倍以上）集められる特徴を
持つ．集光装置のパラボラ反射板の焦点には，
図 3に示した受光反応室を設置した．焦点に
集められた高濃度エネルギーを利用して化
学反応を行うための受光反応室では耐熱性
を担保するために透過性と耐熱性に優れた
石英窯を採用し，光の吸収媒体として特別に
加工したグラファイトカーボン塊を用いた．
また，基本反応の有効性を確かめる実験では，
天候の影響を避けるために，自然太陽光を用
いた実験に加え，実験室内で集光した赤外線
方式の加熱法を用いて試験を行った．水分解
実験で用いた分解補助触媒は反応前後の変
化を定量的に分析できるように質量を測定
した粉状のものと形状が確認できる薄膜状
にしたものを用いた．分解対象の水は 2.4 

MHz の超音波振動によって霧状態にし，窒素
キャリアガスを用いて，分解補助触媒が設置
された反応室へ 1.0 L/min の速度で輸送した．
本方法に関わる化学反応式の概略を以下に
示した．式（1）は水分解の基本反応であり，
金属（M:亜鉛，又は銅）の酸化反応により，
水の分解温度を著しく下げることが期待さ
れる．式（2）は水分解の補助として用いた
分解補助触媒の再生のための還元反応であ
る．式（3）と（4）は CO2と CO の分解反応
であり，式（1）の反応で得られた水素を分
解補助として用いる．本反応で必要な全ての
熱エネルギーは太陽光の集光熱を利用する． 

【水の分解反応】 

M+H2O+熱→MO+H2……(1) 

【分解補助触媒の再生還元反応】 

MO+熱→M+O2……(2) 
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【CO2の熱分解反応】 

CO2+熱⇔CO+1/2O2 ……(3) 

【CO の還元分解反応】 

CO+H2+熱→C+H2O ……(4) 

上記の反応から分かるようにCO2は最終的
に固体炭素として回収でき、分解補助触媒と
して用いた亜鉛又は銅系は最終過程でそれ
ぞれが元の状態に戻っているため再度利用
することが期待できる．本方法では実質とし
て水と太陽のエネルギーのみが消費される．  

 
４．研究成果 
本研究で作製したパラボラ式集光装置を

図 2に示した．本装置は直径 2メートルから
なるパラボラ形状の集光板から集められた
光を面積 16 cm

2 のグラファイトカーボン製
の焦点に集める構造であり，太陽軌道の追尾
には 2軸方式（水平回転及び垂直回転による
追尾）を採用した．パラボラ集光板には耐熱
性，耐食性，機械的性質が良好な SUS304 を
鏡面研磨加工して用いた．これにより，ガラ
ス鏡を用いた時に比べ，反射率を 70％以上に
保ちつつ，装置本体の大幅な軽量化及び低コ
スト化を実現できた．焦点に設置した受光反
応室（受熱反応部）の様子を図 3 に示した．
受光反応室を 2重構造の石英製窯の中に隔離
し，外部の風による冷却効果を抑制するため
の機構を備え付けた．また，2 重構造の石英
製窯に真空排気できる機構を設け，受光体に
収集された熱の伝達損失を最低限になるよ
う工夫した．焦点での温度を非接触輻射式温
度計で測定した結果，最大 579℃「2012/8/9

日（直達日射量：890 W/m
2晴れ）12:30 時に

測定」まで上昇することを確認した．実際の
測定データから概算した結果，本装置は面積
16 cm

2の受光体に実質 220倍程度の集光能力
を持つことが分かった．CO2の分解及び ZnO

触媒の還元に必要な目標温度（2000℃以上）
までは達成できなかったが，集光板の面積を
現在より 5倍程度さらに増やす必要があった
と考えられる．また，集光板の反射率を上げ，
パラボラの曲率をより正確に加工すること
で，集光能力の改善を図る余地が残された． 

 

図 4：Zn/ZnO 系分解補助触媒を用いた水分解
実験の結果（分解量は 400℃，120 minの時に
得られた値で正規化して示した） 
 

図 5：Zn/ZnO 系分解補助触媒を用いた水分解
量の反応時間依存性（分解量は 400℃，120 min

の時に得られた値で正規化して示した） 
 
次に Zn/ZnO 系分解補助触媒を用いた水分

解実験の結果を図 4に示した．図から分かる
ように水の分解は 400℃程度から確認でき，
分解補助触媒の有効面積が 1.0 cm

2 当たりに
2.8 mol 程度の水分子が分解されることが分
かった．式（1）以外の副反応がなければ，
分解後に得られる H2 分子の量も同程度にな
ると考えられる．分解温度が上昇するに伴い，
分解効率が高くなる傾向が見られ，550℃で
は 400℃のときに比べ，約 6 倍程度の向上が
確認された．また，分解反応の時間に対して，
分解された水分子量の変化について調べた
結果を図 5に示した．450℃以上の条件では，
反応時間とともに分解量が増加している傾
向が確認された．一方，400℃の場合，60 min

以降において分解速度の飽和傾向が見られ
た．この結果から，温度が低い条件では，初
期の反応で触媒の表面に形成された酸化物
層の存在が後半の分解反応の速度を低下さ
せる働きがあると考察できる．反応後に得ら
れた ZnO の再生のため，還元実験を 5×10

-3
Pa

の真空下で，700~1000℃の温度範囲で実施し
たが，分解に必要なエネルギーが不十分であ
ったため，還元反応を確認できなかった．本
実験によって ZnO の再生にはかなりのエネ
ルギー量が必要であることが分かった． 

図 6：Cu/CuxO 系分解補助触媒を用いた水分
解実験の結果（分解量は 300℃，30 minの時
に得られた値で正規化して示した） 
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図 7：Cu/CuxO 系分解補助触媒を用いた水分
解量の反応時間依存性（分解量は 300℃，30 

minの時に得られた値で正規化して示した） 

 

図 8：530℃で作製した単相 Cu2O 多結晶薄膜
表面の電子顕微鏡像 

 

水分解温度をさらに下げるために Cu/CuxO

系分解補助触媒を用いて検討した実験結果
を図 6に示した．本実験では，300℃，30 min

の分解条件のとき，触媒の有効面積が 1.0 cm
2

当たりに 0.26 mol の水分子が分解されるこ
とが分かった．この値は Zn/ZnO 系に比べて
小さいが，比較的低い温度でも分解が見られ，
温度の上昇とともに分解反応の速度が比例
して向上している傾向も確認された．また，
図 7に示したようにいずれの温度においても
分解時間の増加に伴って，反応速度の上昇が
少し飽和していく傾向が見られた．これは，
Zn/ZnO 系同様に補助触媒の表面で分解反応
後に形成された酸化物層によって表面にお
ける酸素吸収能力が低下したことによるも
のと考えられた．尚，この飽和傾向は Zn/ZnO

系に比べると緩やかな変化であることが分
かった．銅系の場合，反応初期では Cu2O の
ような亜酸化物相が先に形成されてから，後
半ではさらに CuO 相へと酸化が進むため，飽
和が比較的起こりにくいと考えられる．水分
解反応後に得られた CuxO（x=1 又は 2）の還
元反応の実験では，5×10

-3
Pa の真空下におい

て，450℃から還元反応が確認でき，550℃で
は 1時間程度でほとんどの酸化物が元の銅に
還元されていることが分かった．この条件は
ZnO の還元に比べ，比較的低い温度で実現で
きるため，繰り返し再利用できる補助触媒と
して期待できる．本実験結果から，Cu/CuxO

系分解補助触媒を用いることによって 550℃
以下に集光した太陽エネルギーと水のみを
用いて，水素を取り出せる可能性が示唆され
た．また，Cu/CuxO 系分解補助触媒を用いた
水分解実験の副産成果として，反応条件を適
切に調整することによって図 8に示した単相
Cu2O 多結晶薄膜を比較的低い温度で生成可
能な方法を見出すことができた． 

本研究は温室効果ガスの一種である二酸
化炭素ガスを太陽光の集光によって得られ
る熱エネルギーを用いて分解することを目
的として実施した．本分解反応では，水分解
により得られる水素を分解の反応補助とし
て検討した．本研究によって，銅と銅の酸化
物間の可逆的な酸化還元能力を利用するこ
とで水の分解に必要なエネルギーを著しく
軽減させることが可能であることが分かっ
た．これにより，水から太陽エネルギーのみ
を用いて水素を生成できる可能性が示唆さ
れた．副産成果として比較的低い温度で，半
導体性質を示す高品質の亜酸化銅薄膜の作
製方法を見出すことができた．本研究期間内
に最終目標であるCO2の分解仕組み全体の確
立までには至らなかったが，重要な要素であ
る集光技術や水と太陽エネルギーのみから
水素を作り出す過程を確かめることができ
たため，今後さらに本研究を追及していくた
めの基盤として活かしていきたい． 
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