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研究成果の概要（和文）：地球温暖化対策として、世界規模で「CO2 ネガティブエミッション」技術を開発する
には、その大規模排出源から、資源となり得る炭化水素や硫化水素などを取り除きCO2を回収する安全で安価な
吸収液が必要となる。従来開発されたアミン水溶液やイオン液体による CO2 吸収液は、再生時のエネルギー収
支・毒性・価格に難があり、ガス分離能も十分ではない。本研究では、安価な水素結合性有機固体を混合するだ
けで安全に得ることができる、深共融溶媒を中心に、そのガス分離特性の向上可能性を検証した。第一原理統計
熱力学COSMO-RS計算の結果、三級アミンを持つ深共融溶媒が湿潤条件においてもCO2吸収に優れることが分かっ
た。

研究成果の概要（英文）：To develop "CO2 negative emission" technology on a global scale as a 
countermeasure against global warming, a safe and inexpensive absorbent is needed to recover CO2 
from its large-scale emission sources by removing hydrocarbons and hydrogen sulfide, which can be 
used as resources. CO2 absorbent solutions developed in the past, such as aqueous amine solutions 
and ionic liquids, have difficulties in energy balance, toxicity, and price during regeneration, and
 their gas separation capacity needs to be increased. In this study, we examined the possibility of 
improving their gas separation properties, focusing on deep co-melting solvents, which can be safely
 obtained simply by mixing in inexpensive hydrogen-bonded organic solids. First-principles 
statistical thermodynamics COSMO-RS calculations show that the deep-confusion solvents with tertiary
 amines have superior CO2 absorption even under wet conditions.

研究分野： 理論化学

キーワード： 深共融溶媒　ガス分離能力　マテリアルズ・インフォマティクス　弱い相互作用　第一原理統計熱力学
計算　COSMO-RS法　CO2分離回収液

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた、湿潤条件においてもCO2吸収に優れる三級アミンを持つ深共融溶媒は、実験的に創成が可能
な化学種から構成されている。即ち、実合成およびガス吸収実験を実施し、その機能を検証することができれ
ば、世界規模で求められている「CO2 ネガティブエミッション」技術の開発につながる。深共融溶媒は、安価に
合成できるが、どのようなものを合成すれば、CO2分離により優れた材料となるかは自明ではなく、その開発が
遅々としていた。本研究は、国際社会に貢献するCO2吸収性深共融溶媒を、具現化する手段を理論的に明示した
ものであり、本研究成果は、その意味合いにおいての社会に貢献するものと考えられる。

※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（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
パリ協定で定められた目標を達成するには、今後 10 年間で世界の CO2 排出量を毎年 7.6%削

減する必要がある。これには、炭素回収・貯留（CCS）技術の効果的な使用が必要である。しか
し、このようなシステムの使用を妨げる障害の 1 つは、吸収段階である。炭素回収のコストは
主に溶媒再生に必要なエネルギーによって左右される。溶媒再生は CO2 と溶媒の相互作用、お
よび CH4、CO、N2、H2、その他のガスからの分離効率に直接関係している。効率を向上させる
ことで炭素回収コストが下がり、CCS 技術の利用が容易になる。 
このような背景から、効率的かつ持続可能な CO2 吸収液の開発は、化学工学および関連分野

で大きな注目を集めている。この点に関して、常温溶融塩（イオン液体、IL）が広く研究されて
きた。IL の粘度、電気伝導性、CO2吸収能力などの物理化学的特性は、さまざまな陽イオンと陰
イオンを組み合わせることで調整できる。CCS 技術に IL 吸収剤を導入する際の問題は、そのコ
ストである。深共晶溶媒（DES）は、IL と同様の特性を持つ新しい溶媒のカテゴリである。これ
らは、水素結合供与体と受容体（HBD と HBA）の混合物として得られる。DES は生産コストの
削減に適しており、環境への悪影響も少なくなる。DES の物理化学的特性の調査は、グリーンケ
ミストリーとエンジニアリングの目標に合致する。しかし、DES では、化学構造のみから水素結
合混合物中の分子の役割（つまり、分子が HBA として機能するのか、HBD として機能するの
か）を予測することは不可能であるため、物理化学的特性の制御は IL の場合よりも簡単では無
かった。 
 
２．研究の目的 
 
以上の背景を鑑みた本研究の目的は、CO2 の分離回収能力に優れた DES を、大量に存在する

候補物質の組み合わせから迅速かつ高精度に理論スクリーニングすることである。 
 
３．研究の方法 
本研究では、第一原理統計熱力学理論に基づく現実的溶媒和のための導体型スクリーニング

モデル（COSMO-RS）を使用して、CO2選択性の高い水素結合二成分液体吸収剤を調査した。こ
の方法は、DES を含む機能性溶液の熱力学的特性を評価するために広く使用されている。さま
ざまな濃度の水素結合種からなる 1,533,528 個の候補混合物に対して徹底的な COSMO-RS 計
算を実行し、それらの CO2 吸収能力をスクリーニングした。 
 
４．研究成果 
 
4.1. 水素結合混合物のスクリーニング 
本研究で適用したスクリーニングプロセスを図 1 にまとめた。まず、混合時の水素結合安定化

[EHB(σ,σ′) < 0]によって候補を絞り込んだ（135,433/1,533,528：図 1a）。さらに、CO2吸収能の向
上（17,681/135,433：図 1a の下三角）により、さらに微細化された。CO2/CH4選択性を考慮する
と、イオン種（酢酸コリン、塩酸ベタイン、塩化コリン；ChCl）を含む混合物の方が、非イオン
種からなる混合物よりも効果的であることが明らかになった（図 1b）。これらのデータは実験結
果と一致している。実際、DES の粘度を下げるために少量の水が添加されることが多いが、CO2
吸収能に対する水の添加の効果は明らかでない。絞り込まれた 17,681 の混合物のうち、438 は多
湿条件下でも十分な CO2 吸収能力を維持すると予測された（図 1c）。イオン種の役割をさらに
分析した結果、イオン種が HBD として機能する場合、より効果的な吸収剤が得られることがわ
かった（図 1c の青）。CO、N2、H2からの選択性も評価した。 
 
4.2. 化学構造解析 
以下では、CO2 吸収能力が向上すると予測される 48 種類の ChCl ベースの混合物を分析

した。ChCl が HBA/HBD として作用する混合物を、それぞれクラス I/II 呼ぶこととする。
まず、有機分子（クラス I および II 混合物の非 ChCl 成分）間の幾何学的差異を MACCS キ
ーによって調べた。臨界 60 キーの平均ビット（0 から 1 までの値）とクラス差をヒートマ
ップとして表した（図 2）。ヒートマップから、より高い CO2 吸収のための混合物設計ガイ
ドラインが得られた（表 1）。4 つのクラス II HBA 分子[(ジイソプロピルアミノ)エタノール、
3-(ジメチルアミノ)-1-プロパノール、1-ピペリジンエタノール、N,N-ジメチルアミノエタノ
ール]は OH 基が -(CH2)n- (n≥2)で連結された 3 級アミンであるが、44 のクラス I HBD 分子
はこの構造を持たなかった。CO2 選択吸収能は、有機分子中の分子内水素結合相互作用の形
成によって適切に制御されていることが明らかになった。 
 
 
 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1. 適用したスクリーニングスキーム。(a) 水素結合混合物の絞り込みプロセス。乾燥条件下
での混合により CO2吸収量が高くなる可能性を考慮した（17,681/135,433：下三角）。(b) 17,681 混
合物の乾燥条件下での CO2/CH4 選択性と CO2 の逆ヘンリーの法則定数。(c) CO2/CH4 選択性と
CO2 の逆ヘンリー則定数（2wt%の水を含む）（438 混合物）。薄赤と青のプロットは、イオン種
（▲：酢酸コリン、＋：塩酸ベタイン、●：塩化コリン）を含む混合物において、θion＜θmol
とθion＞θmol の場合である。グレーのプロットはイオンを含まない混合物。 
 

 
図 2. クラス I とクラス II の混合物を構成する有機分子（それぞれ薄赤と青）の平均ビットと重
要な 60 個の MACCS キーの差分ヒートマップ。差分ヒートマップの色の濃淡は、混合物のクラ
スごとの分子情報の相対的な重要性を示している。 
 

表 1. MACCS キーの差異分析における重要な化学構造 

key 説明 

85 CN(C)C N attached to ≥3 C 

100 ACH2N N attached to a CH2 

111 NACH2A N separated from a CH2 by two bonds 

122 AN(A)A N attached to ≥3 A 

148 AQ(A)A non-C attached to ≥3 A 

158 C–N N in C–N single bonds 

161 N nitrogen atoms 

 
クラス I のさらなる詳細解析は、HBD がジオールまたはアミノアルコールの場合、CO2 吸収

能が悪化することを示した。これは、OH/NH2基の存在により、系内の分子間水素結合相互作用
EHB(σ,σ′)が強化されるためである。水素結合の過剰安定化は、 物理吸着空間を狭める要因であ
ると考えることができる。 



まとめると、本研究では、COSMO-RS 法を用いて、1,533,528 種類の水素結合溶媒の物理化学
的性質を包括的に評価した。すなわち、微量イオンを含む DES は、非イオン種から構成される
DES よりも高い CO2 選択的吸収能を有する。各分子の役割を調べるために、量子化学計算に基
づいて相対的な HBD/HBA の性質強度を決定することを提案した。量子化学ベースの分子動力
学法を用いた溶液ダイナミクスのさらなる研究が現在進行中である。 
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