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研究成果の概要（和文）：本実験では、まず、光電気化学的還元セルの基礎的なデータを取得した。続いて、電
極活性や電流効率に関するデータを得た後、スケールアップを念頭に置いて、開発したセルのCO2の光電気化学
的還元とH2の光電気化学的生成に対して、還元セルシステムの最適化を図った。ナノチューブ電極の特性等を調
べることができ、炭酸ガスの電気化学的還元において有意義にデータを取得することができた。

研究成果の概要（英文）：Carbon dioxide (CO2) is the ultimate by-product of all processes involving 
oxidation of carbon compounds and its increasing presence in the atmosphere. In view of the vastness
 of its supply, CO2 represents a potential source of C1 feedstock for the production of chemicals 
and fuels. The thermodynamic stability and the relative kinetic inertness of CO2 require its 
preliminary activation or, alternatively, the activation or modification of the substrates. 
Therefore, the electrochemical method appears to become one of the very suitable methods for the 
conversion and reduction of CO2.

研究分野： 環境化学
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　燃料電池技術の急速な発展に伴い、超長期的には水素をエネルギー源とした水素社会が構築されると考えられ
ている。水素ガスの供給源として、最終的には水から水素を取り出すことが想定されている。しかしながら、水
から水素を取り出す技術の確立には、まだかなりの時間を要することが予想され、中長期的には化石燃料などか
ら、水素を生成することになると思われる。しかし、副生成物としてCO2やCOが発生するため、その処理技術の
確立のためにも、CO2の変換・除去技術の開発は、大変重要な意味を持ってきている。
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１． 研究開始当初の背景 
 
環境問題の一つにマスコミ等で報道されて周知の通り、CO2 による地球温暖化問題がある。

大気中の CO2 の濃度の増加は、産業水準及び人類の生活水準が向上するにつれて年々増加し、
今や 370 ppm にもなり、2060 年には今の倍になると言われている。 
一方、燃料電池技術の急速な発展に伴い、超長期的には水素をエネルギー源とした水素社会が
構築されると考えられている。水素ガスの供給源として、最終的には水から水素を取り出すこ
とが想定されている。しかしながら、水から水素を取り出す技術の確立には、まだかなりの時
間を要することが予想され、中長期的には化石燃料などから、水素を生成することになると思
われる。しかし、副生成物として CO2や CO が発生するため、その処理技術の確立のためにも、
CO2 の変換・除去技術の開発は、大変重要な意味を持ってきている。このような状況の中で、
電気化学及び光電気化学法によるCO2の還元技術は将来発展が期待されている最重要技術の一
つとして結論づけられている。 
大気中 CO2 を分離回収するために、これまでに数多くの分離プロセスが開発されているが、

物理吸収法は吸収液を繰り返し使用することが可能であるため、幅広く用いられてきている。
特に、メタノールを物理吸収液として用いる Rectisol プロセス法、N-メチルピロリドンを用い
る Purisol 法及びプロピレンカーボネートを用いる Fluor 法が有名である。メタノールを溶媒と
して用いる Rectisol 法により、現在大気中 CO2の分離が低温下で工業的に行われている。メタ
ノール－Rectisol 法の工業プラントは、これまで 70 基以上の実績がある。 
これまで、CO2 の電気化学的還元は水溶液系において幅広く研究が行われてきた。種々の金

属触媒電極を用いてその還元特性が研究され、大部分の金属電極では得られる還元生成物は、2
電子還元生成物である CO やギ酸のみで、付加価値の高いものは得られなかった。研究代表者
は、これまでメタノール溶媒中で各種金属電極や半導体電極を用いて CO2の電気化学的還元及
び光電気化学的還元を行ってきた。ここで、銅をカソード電極として用い、極低温下（‒30 oC）
で電解還元を行い、還元生成物としてメタンやエチレンの炭化水素類を得ることができた。さ
らに、メタノール溶媒に溶解させる支持電解質を選択することにより、メタンの電流効率が水
溶液系でこれまで報告されている値（20~30%）と比較して、極めて高い生成効率（70%）を実
現させることができた。本システムは、アメリカ化学会の学術雑誌 Energy & Fuel 誌や国内の新
エネルギー・産業技術総合開発機構（NEDO）などにより、その実用化・産業化の可能性が大
いに認められている。例えば、アメリカ化学会 Energy & Fuel 誌に掲載された研究業績は、
Most-Accessed Articles の Renewable 部門で第 11 位になっており、国内外の研究者から今後の研
究動向が注目されている。 
 研究代表者は、米国アリゾナ州立大学の John C. Crittenden 教授の研究室で博士研究員として
研鑽を積んでおり、Crittenden 教授はアメリカ化学会の学術雑誌 Environmental Science & 
Technology 誌の Associate Editor を務め、ナノテクノロジーの環境分野への応用研究の第一人者
である。研究代表者は、Crittenden 教授の下で CO2 還元のための新規な酸化チタンナノチュー
ブの作製法を考案した。得られた知見は、材料関連の国際的な学術雑誌である Scripta Materialia
誌(Elsevier Science)に掲載され、Most Download Articles [Hottest Articles]で第 1 位となり、新規環
境材料の創製技術として高い評価を受けている。 
 
２．研究の目的 
 
メタノール溶媒に CO2を吸収させ、銅電極を用いて高い電流効率でメタンやエチレンを生成

させることが可能となりつつあるため、将来実用化できる可能性が大きいが、システムの実用
化を鑑みると、エチレンやエタンなどの高次な炭化水素類をより高効率で得ることが必要であ
る。 
これまでのシステムでは金属電極を用いて還元を行ってきたため、今後は CO2 還元や H2 生

成のための電極設計及び電極開発が、国内外のプラントメーカー・電力会社から求められてき
ている。したがって、CO2 還元のための実用的な電気化学的還元セルの開発が必要である。現
在、研究代表者は、アメリカ Crittenden 教授、ノルウェーSINTEF 研究所の Sen Mei 博士、フラ
ンス GESEC R&D 社（半導体製造メーカー）の J.C. Bourgoin 博士との共同研究を行っており、
この電気化学的還元セルの開発において、スカイプや電子メール等で連絡を密にしていく予定
である。本研究では、ナノチューブ電極を電気化学的還元セルに組み入れ、CO2 の新規反応セ
ル、又は H2の光電気化学的生成セルを構築することが目的になる。 
 本実験では、まず、光電気化学的還元セルの基礎的なデータを取得する。続いて、電極活性
や電流効率に関するデータを得た後、スケールアップを念頭に置いて、開発したセルの CO2の
光電気化学的還元と H2の光電気化学的生成に対して、還元セルシステムの最適化を図った。 
 
 
３．研究の方法 
 
ナノチューブ電極を利用した、CO2の光電気化学的還元と H2の光電気化学的生成を行う光・

電気化学的システムは、操作条件を制御することにより、CO2還元と H2生成に両方に用いるこ



とができる。したがって、そのままプラントに応用することができる可能性が大きい。本セル
系は、本研究計画の完了によって、実用化にほぼ近い段階に達すると思われる。将来的に、フ
ランス GESEC R&D 社により本 CO2還元／H2生成セルを応用したミニプラントを試作する計
画になっており、本システムの実用化はかなり近いと予想される。本関連研究は国内外で全く
見あたらず、独創的、先駆的研究であると思われ、将来的に工業・産業の分野で多大に寄与す
ると思われる。 
 
 
４．研究成果 
 
 得られた研究成果は、以下の通りである。 
 
・陽極酸化法により作製した酸化チタンナノチューブを用いて、アノード電極として使用し、
カソードに銅金属電極を用いて、光電気化学的還元セルを構築した。炭酸ガスの電気化学的還
元に使用し、炭酸ガスをメタンやエチレンなどの炭化水素類に還元することができた。 
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