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【緒言】地球温暖化の原因となる CO2の排出量の削減の手段として、CO2貯留回収（CCS）技術

が注目されている。この CCS技術の中でも、混合ガス中の CO2をアミンなど塩基性吸収液によっ

て選択的に分離・回収する化学吸収法が広く用いられている。この手法では CO2と吸収液間の温

度による反応性の違いを利用する。これまで化学吸収法におけるエネルギーコストの削減のため

に、最適なアミンの探索が行われてきた。この探索を効率的に行うためには CO2のアミンへの吸

収特性を予測することは重要である。そのため化学種濃度や CO2吸収特性のローディング依存性

に関する幾つかのモデル[1-5]がこれまで開発されてきた。本研究では平衡モデル[4,5]を改良し、

広く 1級から 3級アミンまで扱える反応シミュレータの開発を目指した。 

【インフォマティクスを用いた反応シミュレータの開発】化学吸収法で起こる主な素過程は以下

の 5つの化学反応である。 

1

2 32  + H O OHNH N H
K

R R     (1) 

2 +

32 2 N H2 NH + CO NHCOO
K

RR R    (2) 

3*

2 3 CO + OH HCO
K   (3) 

4 2

3 3 2HCO +OH CO +H O
K 

－  (4) 

w

2H O H + OH
K    (5) 

1級、2級アミンでは式(2)のカルバメート生成反応が起こるが、3級アミンでは起こらず、結果と

して重炭酸イオンとしてのみ CO2を吸収することができる。また式(1), (2)はアミン種に依存する

が、式(3), (4), (5)は依存しない。式(3), (4), (5)に対する反応熱および平衡定数は実験値を用いた。

系中のアミン総濃度 CAは一定なので、 
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が成り立つ。また、電気的中性条件より次式が成り立つ。 
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CO2のローディング量 Lは、次式のようにアミン総濃度に対する割合で定義される。 
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本研究では本反応シミュレータの精度を検証するために、群知能の一つである人口蜂コロニー

（ABC）アルゴリズムと式(1)-(8)を用いて、様々な K1と K2を与え、NMR実験による化学種濃度

の変化の誤差が最小となるように予測した。本反応シミュレータによるアルゴリズムを図 1 に示

す。また、図 2に 1級アミンであるMEA（2-aminoethanol, R; -(CH2)2OH）に対する化学種濃度の



変化の結果を示す。この結果、実験値を再現できていることから、反応シミュレータは正しく化

学種濃度や CO2吸収特性のローディング依存性を予測できることがわかる。 

 

【量子化学計算を用いた反応シミュレータ】さらに任意のアミン種に対して反応シミュレータを

適用できるように拡張を行った。Kと反応自由エネルギーΔGの関係を用いることで、量子化学計

算により算出した。計算条件として、アミン分子の周りにあらわな水分子を 10 分子考慮し、

PCM/ωB97X-D/6-31++G**を用いた。表 1にMEAにおける式(1)、(2)の反応に対して、量子化学計

算により算出した ΔG（計算値）と実験の化学種依存性から予測された ΔG（予測値）を示す。こ

の結果、式(1)では計算値は予測値から約 2 kJ/molの誤差である。一方、式(2)は約 15 kJ/molと誤

差が大きい。そこで、本研究では様々なアミンについて考慮し、式(2)の ΔGに対して+15 kJ/molの

補正を行った。図 3に AMPについて、ΔGの

計算値を用いた反応シミュレータによる化

学種濃度の変化の予測を示す。この結果、実

験値を再現することが確認された。発表当日

は 2 級、3 級アミンやジアミンなど、他のア

ミン種に対する結果についても議論する予

定である。 
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図 2. MEAの化学種濃度のローディング依存性 
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（○：実験値、－：予測値） 
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図 3. AMPの化学種濃度のローディング依存性 

（○：実験値、－：計算値） 
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予測値 計算値

式(1) 36.05 37.70

式(2) -17.58 -32.11

表 1. ΔG の計算値・予測値（kJ/mol）

 


