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研究成果の概要（和文）：イオン液体-二酸化炭素系における溶解メカニズムについて、構造が異なる様々なイ
オン液体を合成し、カチオンとアニオンがガス溶解度に及ぼす影響について明らかにした。イオン液体の輸送現
象解明について、温度や組成の依存性を解明した。イオン液体に二酸化炭素が溶解した際の熱物性は、イオン液
体の構造や圧力によって溶解エンタルピーが異なる一方、他の方法で実測した二酸化炭素溶解度データと一致し
た。また、NMR測定やMDシミュレーションにより、イオン液体と分子性液体混合物のミクロ構造を詳細に把握し
た。さらに、二酸化炭素物理吸収モデルを構築し評価した結果、温度を低下させることで吸収液流量を低減でき
ることがわかった。

研究成果の概要（英文）：On the dissolution mechanism in the ionic liquid - carbon dioxide system, 
various ionic liquids with different structures were synthesized and the effect of cation and anion 
on gas solubility was clarified. We clarified the dependence of temperature and composition on the 
transport phenomenon of ionic liquid. Thermophysical properties when carbon dioxide was dissolved in
 the ionic liquid differed from the dissolution enthalpy due to the structure and pressure of the 
ionic liquid, but were consistent with the carbon dioxide solubility data measured by the other 
methods. The micro structure of ionic liquid and molecular liquid mixture was also grasped in detail
 by NMR measurement and MD simulation. Furthermore, it was found that the absorption liquid flow 
rate can be reduced by lowering the temperature as a result of constructing the physical absorption 
model of carbon dioxide.

研究分野： 化学工学

キーワード： イオン液体　二酸化炭素　ガス吸収・分離　平衡物性　輸送物性　再生プロセス　溶液構造　シミュレ
ーション

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
地球温暖化対策技術の一つとして、大規模

固定発生源の排出ガスに含まれる二酸化炭
素を大気中に拡散させることなく分離回収
し、地中や海洋に隔離貯留する技術開発が進
められている。このような大規模技術を実現
するためには、分離回収コストを大幅に削減
することが重要である。現在、アルカノール
アミン類などを用いる化学吸収法が商用プ
ラントとして一部稼動しているが、吸収液の
再生コストが 50%を占め、エネルギー消費が
極めて著しい。コスト削減のため、室温程度
で駆動可能な低エネルギー再生型吸収液の
開発が望まれている。 

イオン液体(IL: Ionic Liquid)は、蒸気圧
がほぼゼロとみなすことができ、熱及び化学
的安定性に優れ、従来の溶媒には無い様々な
特長を持つことから最近注目されている。こ
のイオン液体を利用し、二酸化炭素の分離回
収状態を常圧から高圧へ変換できれば、吸収
液の再生に蒸留操作などを一切必要とせず、
従来の吸収液再生エネルギーコストを大幅
に削減できる。 

イオン液体を利用し二酸化炭素を分離回
収した後、地中や海洋に隔離貯留する CCS 
(Carbon-dioxide Capture and Storage)プロ
セスを設計する際、イオン液体の二酸化炭素
吸収特性を詳細に把握しておく必要がある。
イオン液体-ガス系の研究は、イミダゾリウ
ム系イオン液体を主な対象として欧米で精
力的に進められているが、国内では、私の研
究グループが、イオン液体-二酸化炭素系の
pVT や溶解度などについての研究を開始し始
めたばかりで、まだ十分とは言い難い。今後
さらに低エネルギー再生型ガス吸収液の開
発を進めるだけでなく、実用化に向け、プロ
セスシミュレーションの実施やベンチスケ
ールでの実証試験を早急に検討する必要が
ある。 
 
２．研究の目的 
地球温暖化対策技術の一つとして、大規模

固定発生源から二酸化炭素を分離回収し隔
離貯留する技術開発が進められているが、現
状の技術では吸収液再生時におけるエネル
ギー消費が著しい。そこで本研究では、安価
で低粘性のガス吸収液(イオン液体)を合成
し、ガス溶解メカニズムを解明するとともに、
熱力学物性推算モデルやミクロ構造解析か
らガス吸収効果や平衡物性と輸送物性との
関連性を明らかにする。また、プロセスシミ
ュレーションや二酸化炭素吸収分離再生試
験を実施し、環境調和型 CO2 吸収分離再生プ
ロセス実現を目指す。さらに、イオン液体混
合溶液のマクロ相分離を用い、溶媒特性や機
能を制御し、微粒子製造や分離精製など特異
的な場としての応用を試み、グリーン・イノ
ベーションの推進に寄与することを目的と
した。 
 

３．研究の方法 
(1) イオン液体-二酸化炭素系の溶解メカニ

ズム解明 
 二酸化炭素吸収・再生時の粘度が化学吸収
法と同程度の低粘性、吸収特性を有したイオ
ン液体を合成した。二酸化炭素共存下におけ
るイオン液体の pVT、溶解度などを測定する
ことにより、ガス吸収特性データのマクロ的
なガス吸収効率について考察した。 
 
(2) イオン液体の輸送現象解明 
 幅広い温度、圧力条件下において、合成し
たイオン液体の粘度を測定した。また、二酸
化炭素共存下におけるイオン液体の粘性率
変化から、平衡物性と輸送物性との関連性に
ついて解明した。 
 
(3) イオン液体-二酸化炭素系の熱力学物性

推算モデル構築 
 溶液構造の分子動力学計算や溶媒分子の
量子化学計算、ガス吸収時における過剰エン
タルピー測定などに基づき、平衡物性と輸送
物性との関連性について考察した。 
 
(4) イオン液体-二酸化炭素系のミクロ構造

解析 
 イオン液体と分子性液体からなる混合溶
液の構造を NMR化学シフトや密度及び粘度デ
ータなどから解析し、イオン液体と二酸化炭
素との相互作用について考察した。 
 
(5) イオン液体-二酸化炭素系のプロセスシ

ミュレーション 
プロセスシミュレータにより、イオン液体

を利用した二酸化炭素物理吸収プロセスの
評価を進め、スケールアップの検討を進めた。 
 
４．研究成果 
(1) イオン液体-二酸化炭素系の溶解メカニ

ズム解明 
 イオン液体-二酸化炭素系におけるカチオ
ンとアニオンの構造相違が溶解度に及ぼす
影響について検討した結果、カチオンのアル
キル鎖やアニオンのパーフルオロアルキル
鎖の伸張に伴い、二酸化炭素溶解度が増大す
ること明らかにした。一例として、図 1 に、
イミダゾリウム系イオン液体に対する二酸
化炭素溶解度の測定結果を示す。各イオン液
体の二酸化炭素溶解度は、アニオンが[BF4]

-、
[NFBS]-、[TFSA]-、[BETA]-と変化するごとに
増加した。特に、[BF4]

-は、他のアニオンよ
り 30%程度低くなった。[TFSA]-や[BETA]-のよ
うな対称構造を持つアニオンは、非対称構造
を持つアニオンである[NFBS]-より構造の自
由度が高く、二酸化炭素の入り込む空隙が大
きいため、溶解度が高いと考えられる。一方、
四面体構造を持つ[BF4]

-は、アニオンサイズ
が小さく、構造の自由度も低いため、溶解度
が低下したと考えられる。 
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図 1 イミダゾリウム系イオン液体の二酸化炭素

溶解度（313.15 K） 

●: [Emim][TFSA], ▲: [Emim][NFBS], 

◆: [Emim][BETA], ■: [Emim][BF4] 

 
また、カチオンのアシル鎖伸張が、二酸化

炭素吸収に及ぼす効果を検証するため、図 2
に 示 す N,N-dimethylacetamidium 
bis(trifluoromethanesulfonyl)amide 
([DMAH][TFSA]) 、 N,N-dimethylpropion- 
amidium bis(trifluoromethane- 
sulfonyl)amide ([DMPH][TFSA])の二酸化炭
素溶解度を測定した。 
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[DMPH]+                    [TFSA]- 

図2 イオン液体の化学構造 

 
図 3 に、プロトン性アミド型イオン液体の二
酸化炭素溶解度を示す。4 MPa 付近では、
[DMAH][TFSA] < [DMPH][TFSA] < 
[DMFH][TFSA]の順に溶解度が増加した。この
序列は、各イオン液体のモル体積と van der 
Waals 体積から算出した free volume の序列
と一致した。 

 
図 3 プロトン性アミド型イオン液体の二酸化

炭素溶解度（313.15 K） 

▲: [DMAH][TFSA], ■: [DMPH][TFSA] 
○: [DMFH][TFSA] 

 
(2) イオン液体の輸送現象解明 

一例として、図 4に、ホスホニウム系イオ

ン液体[P4441][Me2PO4]と水からなる混合溶液
の粘度の測定結果を示す。図中の実線は(1)
の VFT(Vogel-Fulcher-Tammann)式、破線は
(2)の Arrhenius 式による相関結果である。 
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試料溶液の粘度は、イオン液体の濃度増加に
伴い増加し、全組成において負の温度依存性
を示した。相関結果は、VFT 式の方が
Arrhenius 式より良好であった。VFT 式の B
は xIL の増加に伴い増加する傾向を示し、T0

は xILの増加に伴い減少した。 
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図 4 ホスホニウム系イオン液体水溶液粘度の温

度依存性 

●: xIL = 1.00, ▲: 0.90, ▼: 0.80, 
▲: 0.70, ▼: 0.60, ◆: 0.50, △: 
0.40, ▽: 0.30, △: 0.20, ▽: 0.10, 
○: 0.00 

 

(3) イオン液体-二酸化炭素系の熱力学物性
推算モデル構築 

一例として、図 5に、313.15 K, 3.0 MPa に
おける[Emim][TFSA]の CO2 溶解エンタルピー
の測定結果を示す。 
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図 5 [Emim][TFSA]の CO2 溶解エンタルピー

（313.15 K, 3.0 MPa） 

●: [Emim][TFSA] 1 モルあたり 
▲: CO2 1 モルあたり 

 
CO2溶解エンタルピーは、モル流量比が 0.7
まで一定値で推移した後、[Emim][TFSA]がCO2

で飽和したため、緩やかに減少した。なお、
この変曲点から、CO2溶解度を算出可能であり、
他の方法で決定した CO2 溶解度と良好に一致



した。また、カチオン構造の相違（[Emim]と
[Bmim]）によるエンタルピー差を検討した結
果、アルキル側鎖を伸張することにより、イ
オン液体と CO2 の相互作用が弱くなるため、
[Bmim][TFSA]が低くなった。 
 
(4) イオン液体-二酸化炭素系のミクロ構造

解析 
[Bmim][TFSA]にジグライムを添加した混

合溶液の構造について、NMR 化学シフト測定
及び MD シミュレーションした結果、ジグラ
イム酸素原子が混合物中の[Bmim]+のイミダ
ゾリウム水素原子と接触することを示した。
xdiglymeが 0.9 まで増加しても、イミダゾリウ
ムの水素原子と[TFSA]-の酸素原子との接触
は残っているが、ジグライムの酸素原子と
[Bmim]+の水素原子の配位数は、xdiglymeと共に
増加した。 
 
(5) イオン液体-二酸化炭素系のプロセスシ

ミュレーション 
 [DMFH][TFSA]を例に、CO2物理吸収モデルを
構築し、プロセスシミュレータで評価した。
一例として、図 6に、吸収液流量と温度の CO2

回収率への影響について示す。CO2 回収率
90vol%において、吸収液を 298 K から 263 K
まで冷却すると、吸収液流量を 62.2%削減可
能であることがわかった。 
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図6 [DMFH][TFSA]流量と CO2回収率 
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