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研究成果の概要（和文）：本研究では、メタケイ酸ナトリウム水溶液に亜臨界圧条件下でCO2ガスをバブリング
溶解させることで生成させた炭酸ナトリウムゲルの質量バランス、ラマン分光分析結果およびとSEM-EDS 分光法
による測定結果の分析と基盤的な化学反応データの取りまとめを行い、最適なゲル生成条件を探索した。その結
果、水溶液濃度:1～7%および圧力: 7MPa以下での炭酸ナトリウムゲルの生成が実用的であることを明らかにし
た。さらに、CO2ガスの分離回収率および圧入システムの構成と実現性について、プラントや圧入設備などの仕
様条件の検討を行い、炭酸ナトリウムゲルを浅層帯水層へダイレクトに圧入・固定するシステムの提案を行っ
た。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have investigated the mass balance, Raman spectroscopic 
analysis results, and SEM-EDS spectroscopy of sodium carbonate (Na2CO2) gel formed by bubbling CO2 
gas into sodium metasilicate (Na2SiO3) aqueous solution under subcritical pressure conditions. We 
collected and summarized the measurement results and basic chemical reactions on the gel formation, 
and searched the practical and optimal gel formation conditions. As a result, it was clarified that 
the formation of sodium carbonate gel was practical with an aqueous solution concentration of 1 to 7
% and a pressure of 7 MPa or less. Furthermore, regarding the separation and recovery rate of CO2 
gas and the configuration and feasibility of the injection system, we have proposed the 
specifications of the formation plant and injection well and facility for direct sodium carbonate 
gel injection and sequestration in the shallow aquifer.

研究分野：地球資源システム工学

キーワード： 二酸化炭素固　ケイ酸ナトリウム　浅帯水層　CO2地中貯留　ゲル　ダイレクトダンピング

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
安価なメタケイ酸ナトリウム水溶液に亜臨界圧条件下でCO2ガスを溶解させることで炭酸ナトリウムゲルが容易
に生成され減圧後も安定であることから、深帯水層に匹敵する貯留ポテンシャルを持つ300-400mの浅帯水層に
CO2を安全に固定できると着想した。また、炭酸ナトリウムゲル自体は自然界にも存在する化合物であり、深帯
水層でのCO2貯留の場合には地下微生物が激減する苛酷な酸性環境となるのに比較して、ゲル層は良好な涵養環
境(pH=9-10)であるため、微生物による鉱物固定化などが促進され、CO2の大気放出量の削減による地球温暖化の
抑制に貢献できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様式 Ｃ－１９，Ｆ－１９－１，Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 

CO2 地中貯留は地球温暖化防止技術において重要な役割を期待されている。ただし，大量の
CO2 貯留条件として超臨界条件を満足する 800m 以深の帯水層が対象となっている。この場合，亀裂な
どからの漏えいが無いことを担保するため常にモニタリングや環境評価が必要とされ，貯留費用などの
経済性，立地や安全性に関わる課題も多く，世界的な商業化が拡大しない状況に陥っている。さらに，
深帯水層に CO2 を貯留した場合では微生物に苛酷な酸性環境となるため，微生物数がおよそ 1/1000
に減少したという報告もなされている(Viability and Adaptation Potential of Indigenous Microorganisms 
from Natural Gas Field Fluids in High Pressure Incubations with Supercritical CO2, Frerichs et al.: Environ. 
Sci. Technol., 48, 1306–1314, 2014)。そのため，より安全に，かつ経済的 に CO2 を分離・固定化する革
新的な技術が必要とされている。急速に地下水に溶解させることが可能なマイクロバブルを利用し浅
帯水層中に圧入する方式も提案されている(分散型 CO2 地中貯留の可能性について，鈴木ら：大林組
技術研究所報, No.77,1-8, 2013)が，地下水が炭酸水となることから依然として漏えいの可能性や微生物
環境の悪化などの技術課題が残っている。 

一方，安価なメタケイ酸ナトリウム（Na2SiO3・9H2O）水溶液に亜臨界圧で CO2 を溶解させることで炭酸
ナトリウムゲルが容易に生成され減圧後も安定であることから，深帯水層に匹敵する貯留ポテンシャル
を持つ 300-400m の浅帯水層に CO2 を安全に固定できる可能性を有する。また，炭酸ナトリウムゲル自
体は自然界にも存在する化合物であり，深帯水層での CO2 貯留の場合には地下微生物が激減する苛
酷な酸性環境となるのに比較して，ゲル層は良好な涵養環境(pH=9-10)であるため，微生物による鉱物
固定化なども促進できることが期待できる。 
 
２．研究の目的 

本研究では，メタケイ酸ナトリウム水溶液の CO2 ガスの吸収・分離特性，温度と圧力によるゲル化時
間や強度および安定性を調べ，燃焼ガスから CO2 を選択的に吸収させゲルとして分離・輸送し，浅帯
水層への圧入するシステムを開発し，ゲル状物質の特性を明らかにする実験および測定を実施し，一
連の浅層へのゲル状物質の貯留システムの要素に関する研究を行うことを目的としている。 
 
３．研究の方法 

安価なメタケイ酸ナトリウム水溶液に比較的低圧力下で CO2 ガスを溶解させることで炭酸ナトリウム
(Na2CO2)ゲルを容易に生成でき，減圧後もゲルとして安定であることを実験的に確認している。すなわ
ち，低流動性のゲルを帯水層中に貯留する場合，300-400m の浅帯水層であっても安全に CO2 を固定
することが可能であると推定できる。また，炭酸ナトリウムゲル自体は自然界にも存在する化合物であり，
深帯水層での CO2 貯留の場合には地下微生物が激減する苛酷な酸性環境となるのに比較して，ゲル
層は良好な涵養環境(pH=9-10)であるため，微生物による鉱物固定化などが促進される。 

本研究では，まず安価なメタケイ酸ナトリウムの濃度 1～7%水溶液に 7MPa 以下の圧力下で CO2 を溶
解させ，炭酸ナトリウム(Na2CO2)ゲルを容易に生成し，その物理化学的特性を調べる(図 1)。なお，大気
圧まで減圧してもゲルとして安定であることを実験的に示す。さらに，メタケイ酸ナトリウム水 溶液と CO2

ガスの実験システムやラマン分光によるゲルの特定，さらには CO2 地中貯留に関わる分離・固定化シス
テムの要素開発に必要な実験データを収集する。なお，実験で生成されたゲルの分子結合および化学
的特性の分析にはラマン分光法および走査電子顕微鏡/エネルギー分散型 X 線（SEM-EDS）分光法を
用いた。 

また，CO2 回収・地中貯留システム設計に必要なデータの収集，浅層の帯水層の特性を考慮した浸透
率や孔隙率をモデル化し，メタケイ酸ナトリウム水 溶液に対し CO2 ガのス圧入条件や生成した 0 ゲルの圧
入レート・時間，貯留領域などの数値トミュレーションを行った。 

 

 

 

(5%溶液,圧力 5MPa で生成後に大気

圧に減圧) 

図 1 実験の概要 
 図 2 実験によって生成した炭酸ナトリ

ウムゲル 

  



４．研究成果 
 
(1) 炭酸ナトリウムゲル(Na2CO2)の生成とそのゲル特性 

実験的に様々な条件を与えて生成させたゲルの写真を図 2 に示す。その生成条件がゲル特性に与
える影響を測定した結果について以下に述べる。 

メタケイ酸ナトリウム水溶液濃度（1〜10 wt％），CO2 ガス圧（2〜7.5 MPa），温度（25〜80ºC），塩分
（NaCl; 0.1-10 wt％），二価イオン（Ca2+; 10-10000 ppm），および原油の有無などの条件設定に対する，
物理的ゲル特性であるゲル化時間，ゲル強度およびゲルの安定性を測定している。 

CO2 ガス圧，塩分（NaCl），二価イオン（Ca2+）および多孔質媒体でのゲル生成挙動の影響に関する
感度分析に関わる測定では，5 wt％をのメタケイ酸ナトリウム水溶液のベースライン濃度として使用した。
CO2 ガス圧入後のゲル化時間は，温度と圧力によって変化し約 1〜24 時間の範囲であった。メタケイ酸
ナトリウム水溶液の濃度と CO2 ガス圧が高くなるほどゲル強度は増すことがわかった。 

SEM 分析によってゲルの表面形態を比較した写真を図 3 に示す。図 3(a)に示すメタケイ酸ナトリウム
水溶液が低濃度の場合，生成したゲル構造はその後の高濃度に比較してその分子結合構造は小さく，
柔らかいことが推定できる。対照的に，メタケイ酸ナトリウム水溶液が高濃度ではゲル構造の緩みが少な
くなっていることが図 3(b)からわかる。図 3(c)に示す高濃度で生成させたゲル構造はより大きい結合分
子構造を示しており，強い分子結合を示唆していると推定される。 

さらに，採取したゲルサンプルのラマンスペクトル分析結果を図 4 に示す。特徴的なバンド波数 (703，
1083 および 1424 cm-l) にピークが観察され，それらはすべてメタケイ酸ナトリウム水溶液の濃度が高い
ほどより顕著に確認された。波数 703 cm-l および 1082cm-l のピークは炭酸イオン(CO3

2-)の対称伸縮に
関連し，1424 cm-l のピークは炭酸イオンの非対称伸縮を示している (Brooker and Bates, 1971; Vargas 
Jentzsch ら，2013)。これらの結果は，生成されたゲルが珪質ではなく炭酸塩であることを示唆しました。
生成されたゲルのラマンスペクトルを市販の炭酸ナトリウム (Na2CO3) のラマンスペクトルを比較すると，
それらのピークが同一の波数に現れていることがわかる。 

EDS 分析によって化学反応経路を調べた結果を図 5 に示す。炭酸ナトリウムゲルには主に炭素 
(CO2 由来)，ナトリウム (メタケイ酸ナトリウム由来)，酸素 (CO2 とメタケイ酸ナトリウムの両方の由来) が
含まれていることが明らかになった。シリコン (Si) の濃度は，ゲル生成を引き起こす化学物質に基づい
て減少したため，Si の減少は関連する化学反応によって説明できる。 実際に，ケイ酸塩 (SiO4

4-) の
生成は可逆的であり，メタケイ酸ナトリウム水溶液の濃度によって変化する可能性をもつことが明らかに
なった。 

ラマン分光法と SEM-EDS 分光法の両測定結果から，生成したゲルが炭酸ナトリウムゲルであることが
明らかになった。 

以上の測定結果から，推定されたゲルの生成とゲル分子結合，化学反応式によって生じた高分子構
造の模式図を図 6 に示す。 

 

図 3 各メタケイ酸ナトリウム水溶液濃度において生成した炭酸ナトリウムゲルの SEM 写真 
 (a) 5 wt%，(b) 8 wt%，(c) 10 wt% 

 

 
図 4 各濃度を有するメタケイ酸ナトリウム水溶液

に 5 MPa の圧力下で CO2 ガスを溶解させて
生成したタンサンナトリウムゲルのラマンスペ

クトル 

図 5 各濃度を有するメタケイ酸ナトリウム水溶液
に 5 MPa の圧力下で CO2 ガスを溶解させ
て生成したゲルの元素組成 
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図 6  メタケイ酸ナトリウムと圧入された CO2 ガスとの化学反応によるゲル生成 

 

(2) 物理化学的特性; ゲル生成時間 
2 MPa の一定ガス圧で CO2 ガスを溶解させたときのゲル化時間は，メタケイ酸ナトリウム の初期濃

度に応じて 1 ～ 4 時間であった。より低いメタケイ酸ナトリウム水溶液濃度  (≤ 5 wt%) では反応速
度が低いため，より長いゲル化時間を必要とした。したがって，高濃度ではゲル化時間が減少しました。
一方，メタケイ酸ナトリウム水溶液の濃度が高くなると，炭酸ナトリウム ゲルの粘度が高くなる。例えば，5
および 10 wt% のメタケイ酸ナトリウム水溶液によって生成されたゲル粘度は，それぞれ約 40 および 
180 mPa·s と測定された(図 8 参照)。 

5.5 MPa の CO2 ガス注入圧力下において，10 wt% メタケイ酸ナトリウム水溶液の温度をそれぞれ 
25 ℃から 40 ℃および 55 ℃に上昇させた比較実験を行った結果を図 7 および図 8 に示す。25 ℃ で
はゲル化時間が約 1 時間でその見かけ粘度が急激に増加したのに対し，水溶液温度を 40 ℃～55 ℃
に上昇させると，ゲル化見掛け粘度の上昇が遅くなり，ゲル化時間が 1 日程となることが明らかになっ
た。したがって，浅層帯水層の温度が高い場合，直接水溶液中に CO2 ガスを溶解させるシステムの場
合には，CO2 ガスの圧入後のシャットイン時間を数日設定する必要がある。 
 
(3) 物理化学的特性; レオロジー特性とゲル強度 

亜臨界 CO2 圧入条件(25℃，5.5MPa) 下で，メタケイ酸ナトリウム水溶液濃度 (5，8，10 wt%) でゲル
を生成させ，ゲル強度コード表に基づいて測定された 炭酸ナトリウム ゲル強度に対する メタケイ酸ナ
トリウム水溶液 濃度と CO2 ガス圧力の影響を図 10 に示す。この図は，炭酸ナトリウムゲルの見掛け粘
度とせん断速度の関係を示しており，CO2 ガス圧力が高いほど見掛け粘度が高い傾向を示している。 

 

. 

 

図 7 メタケイ酸ナトリウム水溶液濃度によるゲ
ル化時間の変化 

図 8 ゲル化時間とゲル強度に対する水温の影響

 

0

20

40

60

80

100

120

0 2 4 6 8

A
pp

ar
en

t v
is

co
si

ty
 (

m
P

a.
s)

Time (hours)

1wt%@2MPa-CO₂, 25ºC

3wt%@2MPa-CO₂, 25ºC

5wt%@2MPa-CO₂, 25ºC

8wt%@2MPa-CO₂, 25ºC

10wt%@2MPa-CO₂, 25ºC

* Gel apparent viscosity measured at the shear rate, 132 s-1

0

50

100

150

200

250

300

0 10 20 30 40 50 60 70 80

A
pp

ar
en

t v
is

co
si

ty
 (

m
Pa

.s
)

Time (hours)

10wt%-S-MS@25ºC, 5.5MPa-CO₂

10wt%-S-MS@40ºC, 5.5MPa-CO₂

10wt%-S-MS@55ºC, 5.5MPa-CO₂

* Gel apparent viscosity measured at the shear rate, 132 s-1



図.9 生成した炭酸ナトリウムゲルのレオロジ
ー特性 

図 10 メタケイ酸ナトリウム濃度および CO2 ガス圧力
に対する炭酸ナトリウムゲル強度(B～H) 

 
(4) 岩石コア内の孔隙中にゲルを生成させた場合の実験結果 

浅層帯水層を想定し，砂岩コアに炭酸ナトリウムゲルが生成させ，その浸透率変化の評価を CO2 ガ
スの透過実験によって実施した。実験では，砂岩コアの圧力勾配の閾値（TPG）の測定値に基づいて評
価を行った。その結果，砂岩コア内の孔隙に炭酸ナトリウムゲルを生成させることによって水飽和状態に
比較して TPG が 2.6 倍増加し，ガス浸透率が約 1/10 に減少することが確認され。ただし，浸透率が極
めて高い浅層帯水層を考慮すると，炭酸ナトリウムゲル圧入とその流動性は確保できると算定された。 
 
(5) CO2 分離・回収固定化システムの提案 

本研究によって，CO2 分離・回収および浅層帯水層へダイレクトに固定化するシステムを図 11 に示
す。そのシステムの実現性と有効性が実証されれば，数億トン規模の CO2 削減に寄与する革新的な技
術となり得ると期待できる。現在まで，95～98%の高純度の CO2 ガスの分離・回収を目標としたプラントと
深帯水層への地中貯留に必要とする設備費用および操業費用が経済的に重荷となっているのに比較
して，本システムは簡潔なシステム構成と浅帯水層を対象とするシステムであり，CO2 の貯留・固定化コ
ストを大幅に低減できる可能性を有し，技術レベル的にも世界の多くの国での実施可能性を有する。 

また，本実験結果から，1 リットル中のゲル中には 0.1～0.2kg の CO2 が含まれると概算できることか
ら，CO2 の水への飽和溶解量に比較して，2～4 倍程度の固定量であると結論付けられる。すなわち，
CO2 を低流動性のゲルとして帯水層に固定する場合には，300～400m の浅帯水層であっても安全に
貯留を維持できることを示す。また，炭酸ナトリウムゲル自体は自然界にも存在し，深層での pH が低い
苛酷な CO2 貯留層の環境に比較して良好な環境(pH=9～10)であるため，微生物の担持材としても用
いることが可能と判断される。したがって，浅帯水層に貯留した後に，無水ケイ酸鉱物などの鉱物化を推
進する微生物の涵養によって安定な鉱物への早期転換が期待できる。 

深度 200～400m の浅層帯水層は，800m 以深の深層帯水層よりもその貯留ポテンシャルが極めて
大きいが，減圧を伴う亀裂などの存在あるいは新たな生成があっても高粘度と高密度を有するゲル特性
によって漏えいリスクはほぼ 0 に抑制され，帯水層中の地下微生物などに対してもやさしい環境で CO2

固定が可能と結論付けられる。 
最後に，多くの要素開発，環境評価および経済性評価などに関する更なるさらなる実験的実証が必

要とされる。 

 
図 11 CO2 分離・回収および浅層帯水層へダイレクトに炭酸ナトリウムゲルを直接固定するシステム 
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