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(57)【要約】
【課題】安定化した状態で、しかも効率的に二酸化炭素
を吸収、固定化することを目的とする。
【解決手段】モノエタノールアミンの水溶液中に二酸化
炭素を接触させ、さらに該水溶液に対してカルシウム塩
あるいはカルシウム塩の水溶液を添加することにより、
該水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を
水溶液中に固定化し、またはモノエタノールアミンの水
溶液中に予めカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶
液を添加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触
させることにより、該水溶液中に炭酸カルシウムを生成
させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化することとしてい
る。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
モノエタノールアミンの水溶液中に二酸化炭素を接触させ、さらに該水溶液に対してカル
シウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液を添加することにより、該水溶液中に炭酸カルシ
ウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化することを特徴とする二酸化炭素の固定
化方法。
【請求項２】
モノエタノールアミンの水溶液中に予めカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液を添
加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触させることにより、該水溶液中に炭酸カ
ルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化することを特徴とする二酸化炭素の
固定化方法。
【請求項３】
モノエタノールアミンの水溶液中に二酸化炭素を接触させ、さらに該水溶液に対してマグ
ネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加することにより、該水溶液中に炭酸マ
グネシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化することを特徴とする二酸化炭素
の固定化方法。
【請求項４】
モノエタノールアミンの水溶液中に予めマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液
を添加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触させることにより、該水溶液中に炭
酸マグネシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化することを特徴とする二酸化
炭素の固定化方法。
【請求項５】
請求項１または請求項２のいずれかに記載の二酸化炭素の固定化方法において、使用する
カルシウム塩が水酸化カルシウム、コンクリートの破砕物、セメント破砕物からなる水酸
化カルシウム含有物、あるいは水和した際に水酸化カルシウムを含有するケイ酸カルシウ
ム含有物のいずれかである二酸化炭素の固定化方法。
【請求項６】
請求項３または請求項４のいずれかに記載の二酸化炭素の固定化方法において、使用する
マグネシウム塩が水酸化マグネシウム、あるいは塩基性炭酸マグネシウムのいずれかであ
る二酸化炭素の固定化方法。
【請求項７】
　モノエタノールアミンの水溶液は、濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－

３の範囲に調整され、こうして調整されたモノエタノールアミン水溶液１００ｃｍ３に対
して撹拌しながら所定の濃度からなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の流速で吹き込み
、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶液中にカルシウム塩ある
いはカルシウム塩の水溶液を攪拌しながら添加することとした請求項１に記載の二酸化炭
素の固定化方法。
【請求項８】
　濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に調整されモノエタノール
アミンの水溶液中に予めカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液を添加し、さらに該
水溶液１００ｃｍ３に対して撹拌しながら所定の濃度からなる二酸化炭素を含む混合ガス
を所定の流速で吹き込み、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶
液中に炭酸カルシウムを生成させることとした請求項２に記載の二酸化炭素の固定化方法
。
【請求項９】
　モノエタノールアミンの水溶液は、濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－

３の範囲に調整され、こうして調整されたモノエタノールアミン水溶液１００ｃｍ３に対
して撹拌しながら所定の濃度からなるからなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の流速で
吹き込み、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶液中にマグネシ
ウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を攪拌しながら添加することとした請求項３に記
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載の二酸化炭素の固定化方法。
【請求項１０】
　濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に調整されモノエタノール
アミンの水溶液中に予めマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加し、さら
に該水溶液１００ｃｍ３に対して撹拌しながら所定の濃度からなる二酸化炭素を含む混合
ガスを所定の流速で吹き込み、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該
水溶液中に炭酸マグネシウムを生成させることとした請求項４に記載の二酸化炭素の固定
化方法。
【請求項１１】
　モノエタノールアミンの水溶液は、水温を５～８０℃に保持させることとした請求項７
ないし請求項１０のいずれかに記載の二酸化炭素の固定化方法。
 
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、温室効果ガスとしての二酸化炭素を効率的に固定化する二酸化炭素の固定化
方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　現在、地球温暖化によって引き起こされる気候変動や海面上昇により、生態系や人類の
生活が大きな影響を受けている。この地球温暖化の主因は二酸化炭素とされており、この
回収・貯蔵技術に関心が集まっている。二酸化炭素を回収する方法としてモノエタノール
アミン（以下「ＭＥＡ」という）溶液などの塩基性の溶液に吸収させる手法が用いられて
いる。ＭＥＡが吸収した二酸化炭素は加熱、加圧することにより高純度の二酸化炭素とし
て放出され、これを地下に貯蔵する。
【０００３】
　しかしながら、ＭＥＡに吸収させた二酸化炭素は、回収液を加熱して再放出させ、濃縮
・貯蔵されるが、回収液から二酸化炭素を再放出させるために１００℃～１２０℃まで加
熱する必要があるため、加熱設備の導入等でコストがかかり、加熱過程も効率的とは言い
難かった。また、再放出後の貯蔵に関しても、例えば地中へ貯蔵するためには大規模な施
設が必要となるため、中小企業などでは導入が難しかった。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００４】
【特許文献１】特開２００７－３２５９９６号公報
【特許文献２】特開２０１０－２０８９３６号公報
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　そこで本発明は、安定化した状態で、しかも効率的に二酸化炭素を吸収、固定化するこ
とを目的としている。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　上記目的を達成するため、本発明の請求項１は、モノエタノールアミンの水溶液中に二
酸化炭素を接触させ、さらに該水溶液に対してカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶
液を添加することにより、該水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液
中に固定化することとしている。
【０００７】
　また本発明の請求項２は、モノエタノールアミンの水溶液中に予めカルシウム塩あるい
はカルシウム塩の水溶液を添加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触させること



(4) JP 2012-131697 A 2012.7.12

10

20

30

40

50

により、該水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化するこ
ととしている。
【０００８】
　また本発明の請求項３は、モノエタノールアミンの水溶液中に二酸化炭素を接触させ、
さらに該水溶液に対してマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加すること
により、該水溶液中に炭酸マグネシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化する
こととしている。
【０００９】
　また本発明の請求項４は、モノエタノールアミンの水溶液中に予めマグネシウム塩ある
いはマグネシウム塩の水溶液を添加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触させる
ことにより、該水溶液中に炭酸マグネシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化
することとしている。
【００１０】
　また本発明の請求項５は、請求項１または請求項２のいずれかに記載の二酸化炭素の固
定化方法において、使用するカルシウム塩を水酸化カルシウム、コンクリートの破砕物、
セメント破砕物からなる水酸化カルシウム含有物、あるいは水和した際に水酸化カルシウ
ムを含有するケイ酸カルシウム含有物のいずれかとしている。
【００１１】
　また本発明の請求項６は、請求項３または請求項４のいずれかに記載の二酸化炭素の固
定化方法において、使用するマグネシウム塩を水酸化マグネシウム、あるいは塩基性炭酸
マグネシウムのいずれかとしている。
【００１２】
　また本発明の請求項７は、請求項１に記載の二酸化炭素の固定化方法にあって、モノエ
タノールアミンの水溶液を、濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲
に調整し、こうして調整されたモノエタノールアミン水溶液１００ｃｍ３に対して撹拌し
ながら所定の濃度からなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の流速で吹き込み、該水溶液
中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶液中にカルシウム塩あるいはカルシ
ウム塩の水溶液を攪拌しながら添加することとしている。
【００１３】
　また本発明の請求項８は、請求項２に記載の二酸化炭素の固定化方法にあって、濃度０
．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に調整されモノエタノールアミンの
水溶液中に予めカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液を添加し、さらに該水溶液１
００ｃｍ３に対して撹拌しながら所定の濃度からなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の
流速で吹き込み、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶液中に炭
酸カルシウムを生成させることとしている。
【００１４】
　また本発明の請求項９は、請求項３に記載の二酸化炭素の固定化方法にあって、
モノエタノールアミンの水溶液を、濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３

の範囲に調整し、こうして調整されたモノエタノールアミン水溶液１００ｃｍ３に対して
撹拌しながら所定の濃度からなるからなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の流速で吹き
込み、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶液中にマグネシウム
塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を攪拌しながら添加することとしている。
【００１５】
　また本発明の請求項１０は、請求項４に記載の二酸化炭素の固定化方法にあって、濃度
０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に調整されモノエタノールアミン
の水溶液中に予めマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加し、さらに該水
溶液１００ｃｍ３に対して撹拌しながら所定の濃度からなる二酸化炭素を含む混合ガスを
所定の流速で吹き込み、該水溶液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させ、該水溶液
中に炭酸マグネシウムを生成させることとしている。
【００１６】
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　さらに本発明の請求項１１は、請求項７ないし請求項１０のいずれかに記載の二酸化炭
素の固定化方法にあって、モノエタノールアミンの水溶液を、水温を５～８０℃に保持さ
せることとしている。
【発明の効果】
【００１７】
　本発明によれば、従来のような加熱設備や大規模な貯蔵施設が不要であり、これらに比
して簡便に二酸化炭素を回収することができるため、安定化した状態で、効率的に二酸化
炭素を吸収、固定化することができる。
【図面の簡単な説明】
【００１８】
【図１】第１，第２実施形態に対応する実施例１において、炭酸カルシウムの形態に及ぼ
す混合ガス吹き込み時間の影響を示すＸ線回折図である。
【図２】実施例１において混合ガス吹き込み時間を変化させたときに得られたＭＥＡ水溶
液の赤外吸収スペクトルを示す図である。
【図３】実施例１において炭酸カルシウムの形態に及ぼす温度の影響を示すＸ線回折図で
ある。
【図４】第１，第２実施形態に対応する実施例２において、炭酸カルシウムの形態に及ぼ
す撹拌時間の影響を示すＸ線回折図である。
【図５】実施例２において試料の炭酸化率に及ぼす混合ガス吹き込み時間の影響を示す図
である。
【図６】第１，第２実施形態に対応する実施例３において、炭酸カルシウムの形態に及ぼ
す撹拌時間の影響を示すＸ線回折図である。
【図７】実施例３において試料の炭酸化率に及ぼす混合ガス吹き込み時間の影響を示す図
である。
【図８】第１，第２実施形態に対応する実施例４において、得られた試料のＸ線回折図で
ある。
【図９】実施例４における混合ガス吹き込みの経過時間に対する水溶液の温度変化を示す
図である。
【図１０】実施例４における混合ガス吹き込みの経過時間に対する水溶液の電気伝導度の
変化を示す図である。
【図１１】実施例４における混合ガス吹き込みの経過時間に対する水溶液のｐＨの変化を
示す図である。
【図１２】第１，第２実施形態に対応する実施例５において、炭酸カルシウムの形態に及
ぼす混合ガス吹き込み時間の影響を示すＸ線回折図である。
【図１３】実施例５において試料の炭酸化率に及ぼす混合ガス吹き込み時間の影響を示す
図である。
【図１４】第３，第４実施形態に対応する実施例６において、炭酸マグネシウムの形成に
ついて、攪拌時間が及ぼす影響を示すＸ線回折図である。
【発明を実施するための形態】
【００１９】
　以下、本発明の実施形態に係る二酸化炭素の固定方法を説明する。
　第１実施形態に係る二酸化炭素の固定方法は、ＭＥＡの水溶液中に二酸化炭素を接触さ
せ、さらにこの水溶液に対してカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液を添加するこ
とにより、該水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化する
ものである。
【００２０】
　二酸化炭素を接触させたＭＥＡの水溶液に添加するカルシウム塩あるいはカルシウム塩
の水溶液には、例えば、水酸化カルシウム、コンクリートの破砕物、セメント破砕物から
なる水酸化カルシウム含有物、又は、水和した際に水酸化カルシウムを含有するケイ酸カ
ルシウム含有物のいずれかのカルシウム塩を用いることができる。
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【００２１】
　ＭＥＡの水溶液中への二酸化炭素の接触及びカルシウム塩等の添加は、例えば次のよう
に行えばよい。
　まず、ＭＥＡの水溶液を濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に
調整する。次に、調整されたＭＥＡ水溶液１００ｃｍ３に対して撹拌しながら所定の濃度
からなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の流速で吹き込む。これにより、ＭＥＡの水溶
液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させることが可能となる。この状態でＭＥＡの
水溶液中にカルシウム塩を攪拌しながら添加し、該添加はＭＥＡ水溶液に対し、カルシウ
ム塩が所定のモル比となるように行う。またここでの添加は、カルシウム塩をその水溶液
の状態で行うようにしてもよい。二酸化炭素の吹き込み工程及びカルシウム塩の添加工程
において、ＭＥＡの水溶液は、水温を５～８０℃に保持させることが好ましい。
【００２２】
　上記第１実施形態によれば、ＭＥＡの水溶液中に二酸化炭素を吹き込み、接触させた後
に、さらにこの水溶液に対してカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液を添加し、該
水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化できることとなる
。こうしたＭＥＡ水溶液中に二酸化炭素を吹き込んだ後にカルシウム塩等を添加して、間
接的に炭酸カルシウムを生成させる方法（間接法）によれば、ＭＥＡ水溶液に吹き込み、
接触させた二酸化炭素は、安定な炭酸イオン（炭酸水素イオンを含む）となり、特に上述
のような水温範囲であれば、この水溶液は安定した状態となる。したがって、例えばＭＥ
Ａ水溶液に二酸化炭素を吸収させた後、この水溶液を処理する場所に運び、その後カルシ
ウム塩としての例えばコンクリート廃材等やカルシウム塩の水溶液を添加させ、反応させ
ることにより炭酸カルシウムを水溶液中に生成することができる。また、二酸化炭素の吹
き込み方法などにより炭酸カルシウムの形態を制御することが可能である。
【００２３】
　第２実施形態に係る二酸化炭素の固定方法は、ＭＥＡの水溶液中に予めカルシウム塩あ
るいはカルシウム塩の水溶液を添加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触させる
ことにより、該水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化す
るものである。
【００２４】
　ＭＥＡの水溶液に対し、予め添加するカルシウム塩あるいはカルシウム塩の水溶液には
、例えば、水酸化カルシウム、コンクリートの破砕物、セメント破砕物からなる水酸化カ
ルシウム含有物、又は、水和した際に水酸化カルシウムを含有するケイ酸カルシウム含有
物のいずれかのカルシウム塩を用いることができる。
【００２５】
　ＭＥＡの水溶液中へのカルシウム塩等の添加および二酸化炭素の接触は、例えば次のよ
うに行えばよい。
　まず、ＭＥＡの水溶液を濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に
調整する。こうして調整されたＭＥＡの水溶液中へのカルシウム塩等の添加は、例えばＭ
ＥＡの水溶液中にカルシウム塩を攪拌しながら添加して行い、該添加はＭＥＡ水溶液に対
し、カルシウム塩が所定のモル比となるように行う。またここでの添加は、カルシウム塩
をその水溶液の状態で行うようにしてもよい。
【００２６】
　次に、調整されたＭＥＡ水溶液１００ｃｍ３に対して所定の濃度からなる二酸化炭素を
含む混合ガスを所定の流速で吹き込む。これにより、ＭＥＡの水溶液中に二酸化炭素を溶
存させるように接触させることが可能となる。二酸化炭素の吹き込み工程において、ＭＥ
Ａの水溶液は、水温を５～８０℃に保持させることが好ましい。
【００２７】
　上記第２実施形態によれば、予めカルシウム塩あるいはカルシウム塩が添加されたＭＥ
Ａ水溶液に対し、二酸化炭素を直接吹き込み、接触させることが可能となり（直接法）、
吹き込まれた二酸化炭素はＭＥＡの水溶液に溶存され、水溶液中の二酸化炭素は安定な炭
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酸イオン（炭酸水素イオンを含む）となる。このため、上述のような水温範囲であれば、
この水溶液は安定である。したがって、ＭＥＡに二酸化炭素を吸収させた後に、これを液
体として移動させたり、該液体を管路で圧送して処理プラントに供給することが可能とな
る。また、二酸化炭素の吹き込み方法などにより炭酸カルシウムの形態を制御することが
可能である。
【００２８】
　第３実施形態に係る二酸化炭素の固定方法は、ＭＥＡの水溶液中に二酸化炭素を接触さ
せ、さらに該水溶液に対してマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加する
ことにより、該水溶液中に炭酸マグネシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化
するものである。
【００２９】
　二酸化炭素を接触させたＭＥＡの水溶液に添加するマグネシウム塩あるいはマグネシウ
ム塩の水溶液には、例えば水酸化マグネシウム、塩基性炭酸マグネシウムの使用が可能と
される。
【００３０】
　ＭＥＡの水溶液中への二酸化炭素の接触及びマグネシウム塩等の添加は例えば次のよう
に行えばよい。
　まず、ＭＥＡの水溶液を濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に
調整する。次に、調整されたＭＥＡ水溶液１００ｃｍ３に対して撹拌しながら所定の濃度
からなる二酸化炭素を含む混合ガスを所定の流速で吹き込む。これにより、ＭＥＡの水溶
液中に二酸化炭素を溶存させるように接触させることが可能となる。この状態でＭＥＡの
水溶液中にマグネシウム塩を攪拌しながら添加し、該添加はＭＥＡ水溶液に対し、マグネ
シウム塩が所定のモル比となるように行う。またここでの添加は、マグネシウム塩をその
水溶液の状態で行うようにしてもよい。二酸化炭素の吹き込み工程及びマグネシウム塩の
添加工程において、ＭＥＡの水溶液は、水温を５～８０℃に保持させることが好ましい。
【００３１】
　上記第３実施形態によれば、ＭＥＡの水溶液中に二酸化炭素を吹き込み、接触させた後
に、さらにこの水溶液に対してマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加し
、該水溶液中に炭酸カルシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固定化できることと
なる。こうしたＭＥＡ水溶液中に二酸化炭素を吹き込んだ後にマグネシウム塩等を添加し
て、間接的に炭酸カルシウムを生成させる方法（間接法）によれば、ＭＥＡ水溶液に吹き
込み、接触させた二酸化炭素は、安定な炭酸イオン（炭酸水素イオンを含む）となり、特
に上述のような水温範囲であれば、この水溶液は安定した状態となる。したがって、例え
ばＭＥＡ水溶液に二酸化炭素を吸収させた後、この水溶液を処理する場所に運び、その後
マグネシウム塩としての例えば水酸化マグネシウム、塩基性炭酸マグネシウムやその水溶
液を添加させ、反応させることにより炭酸カルシウムを水溶液中に生成することができる
。また、二酸化炭素の吹き込み方法などにより炭酸カルシウムの形態を制御することが可
能である。
【００３２】
　第４実施形態に係る二酸化炭素の固定方法は、ＭＥＡの水溶液中に予めマグネシウム塩
あるいはマグネシウム塩の水溶液を添加し、さらに該水溶液に対して二酸化炭素を接触さ
せることにより、該水溶液中に炭酸マグネシウムを生成させ、二酸化炭素を水溶液中に固
定化するものである。
【００３３】
　ＭＥＡの水溶液に対し、予め添加するマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩の水溶液
には、例えば水酸化マグネシウム、塩基性炭酸マグネシウム等からなるマグネシウム塩の
使用が可能とされる。
【００３４】
　ＭＥＡの水溶液中へのマグネシウム塩等の添加および二酸化炭素の接触は、例えば次の
ように行えばよい。
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　まず、ＭＥＡの水溶液を濃度０．１ｍｏｌ・ｄｍ－３～１４ｍｏｌ・ｄｍ－３の範囲に
調整する。こうして調整されたＭＥＡの水溶液中へのマグネシウム塩等の添加は、例えば
ＭＥＡの水溶液中にカルシウム塩を攪拌しながら添加して行い、該添加はＭＥＡ水溶液に
対し、マグネシウム塩が所定のモル比となるように行う。またここでの添加は、マグネシ
ウム塩をその水溶液の状態で行うようにしてもよい。
【００３５】
　次に、調整されたＭＥＡ水溶液１００ｃｍ３に対して所定の濃度からなる二酸化炭素を
含む混合ガスを所定の流速で吹き込む。これにより、ＭＥＡの水溶液中に二酸化炭素を溶
存させるように接触させることが可能となる。二酸化炭素の吹き込み工程において、ＭＥ
Ａの水溶液は、水温を５～８０℃に保持させることが好ましい。
【００３６】
　上記第４実施形態によれば、予めマグネシウム塩あるいはマグネシウム塩が添加された
ＭＥＡ水溶液に対し、二酸化炭素を直接吹き込み、接触させることが可能となり（直接法
）、吹き込まれた二酸化炭素はＭＥＡの水溶液に溶存され、水溶液中の二酸化炭素は安定
な炭酸イオン（炭酸水素イオンを含む）となる。このため、上述のような水温範囲であれ
ば、この水溶液は安定である。したがって、ＭＥＡに二酸化炭素を吸収させた後に、これ
を液体として移動させたり、該液体を管路で圧送して処理プラントに供給することが可能
となる。また、二酸化炭素の吹き込み方法などにより炭酸カルシウムの形態を制御するこ
とが可能である。
【００３７】
　なお、上記第１ないし第４実施形態においては、ＭＥＡ水溶液に対する二酸化炭素の接
触を、ＭＥＡ水溶液に対し、二酸化炭素を含む混合ガスを吹き込む方法により行うことと
しているが、このような方法によらず、例えば霧状にしたＭＥＡ水溶液の雰囲気に対し、
二酸化炭素を含む混合ガスを通過させ、接触させることにより、二酸化炭素をＭＥＡ水溶
液に溶存させることとしてもよい。
【００３８】
　以下、実施例について説明する。
　まず、第１あるいは第２実施形態に対応する実施例として、実施例１ないし実施例５を
下記のとおり説明する。これらの実施例において、試料の調整は次のように行った。
　まず、水溶液濃度１ｍｏｌ・ｄｍ－３のＭＥＡ水溶液１００ｃｍ３を調製した。次に、
調製したＭＥＡ水溶液を撹拌しながら、この水溶液に対して、二酸化炭素（１０％）と窒
素（９０％）の混合ガスを流速０．５ｄｍ３・ｍｉｎ－１で３０～１２０分吹き込みを行
った。その後、水溶液濃度０．５ｍｏｌ・ｄｍ－３の塩化カルシウム水溶液１００ｃｍ３

を加え、水温を５～８０℃に保持しながら３０～１８０分間撹拌を行うことにより、炭酸
カルシウム懸濁液を得た。この懸濁液をろ過して試料を得た。なお、塩化カルシウム水溶
液でなく、直接塩化カルシウム塩をＭＥＡ水溶液に添加し、攪拌・溶解することとしても
よい。
【００３９】
　得られた試料のキャラクタリゼーションは、Ｘ線回折、走査型電子顕微鏡などを用いて
行った。なお、ＭＥＡと二酸化炭素の反応過程は赤外吸収スペクトル、電気伝導度などを
用いて行った。
【００４０】
　各実施例の条件は次のとおりである。
＜実施例１＞（図１～３）
なお、本実施例においては、MEA水溶液に実際にカルシウム塩を添加した時に炭酸カルシ
ウムが生成するかを確認のためだけに塩化カルシウムを用いた。炭酸ガス純度10％混合ガ
スの吹き込み時間は０～７０分である。塩化カルシウム添加後の水温は、室温、４０°Ｃ
、６０°Ｃ、及び８０°Ｃであり、撹拌は３０分間行った。
【００４１】
＜実施例２＞（図４、図５）
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　混合ガスの吹き込み時間は０～７０分である。炭酸ガス純度１０％混合ガスの吹き込み
時間６０分、ガス流量０．５ｄｍ３・ｍｉｎ－１、水温７０°Ｃの条件である。
【００４２】
＜実施例３＞（図６、図７）
　混合ガスの吹き込み時間は０～７０分である。炭酸ガス純度１０％混合ガスの吹き込み
時間６０分、ガス流量０．５ｄｍ３・ｍｉｎ－１、水温６０°Ｃの条件である。
【００４３】
＜実施例４＞（図８～図１１）
　炭酸ガス純度１０％、混合ガスの吹き込み時間６０分、ガス流量０．５ｄｍ３・ｍｉｎ
－１、水温４０°Ｃの条件である。
　ＭＥＡとＣａのモル比：ＭＥＡ／Ｃａ＝２．０
【００４４】
＜実施例５＞（図１２、図１３）
　混合ガスの吹き込み時間は０～７０分である。炭酸ガス純度１０％、混合ガスの吹き込
み時間６０分、ガス流量０．５ｄｍ３・ｍｉｎ－１、水温１０°Ｃの条件である。
【００４５】
　次に、第３あるいは第４実施形態に対応する実施例として、実施例６を下記のとおり説
明する。
＜実施例６＞（図１４）
この実施例において、試料の調整は次のように行った。まず、水溶液濃度１ｍｏｌ・ｄｍ
－３のＭＥＡ水溶液１００ｃｍ３を調製した。次に、調製したＭＥＡ水溶液を撹拌しなが
ら、この水溶液に対して、二酸化炭素（１０％）と窒素（９０％）の混合ガスを流速０．
５ｄｍ３・ｍｉｎ－１で３０～１２０分吹き込みを行った。その後、水溶液濃度０．５ｍ
ｏｌ・ｄｍ－３の水酸化マグネシウム水溶液１００ｃｍ３を加え、水温を５～８０℃に保
持しながら６０～１８０分間撹拌を行うことにより、炭酸マグネシウム懸濁液を得た。こ
の懸濁液をろ過して試料を得た。なお、水酸化マグネシウム水溶液でなく、直接水酸化マ
グネシウム塩をＭＥＡ水溶液に添加し、攪拌・溶解することとしてもよい。
【００４６】
以上の第３あるいは第４実施形態に対応する上記実施例６において、ＭＥＡに二酸化炭素
を吹き込んだ後も若干水酸化マグネシウムが残存するものの、炭酸マグネシウムの生成率
が低下しないことが確かめられた。このため、吸収したのちに移動させ、炭酸マグネシウ
ムを合成させることも可能である。
【００４７】
　以上、例えば実施例１においては、図１～図３から以下のことが分かった。
　図１は、実施例１において吹き込み時間変化により得られた炭酸カルシウムのＸ線回折
図である。
　図１に示すように、吹き込み時間を３０分としたものでは、バテライトの回折ピークの
みが観察され、バテライトの単一相であった。これに対して、吹き込み時間を４５分とし
たものではカルサイトの回折ピークがわずかに確認された。吹き込み時間を３０分、４５
分、６０分と経過させるに伴い、生成物中におけるカルサイトの割合が順次高くなり、７
０分の吹き込みではカルサイトの単一相となった。
【００４８】
　図２は、実施例１において吹き込み時間を変化させたときに得られたＭＥＡ水溶液の赤
外吸収スペクトルを示す図である。ここで、吹き込み時間は、０分、１５分、３０分、４
５分、及び６０分に変化させている。
　図２において、波数１３３０ｃｍ－１と１３９５ｃｍ－１に２つのカルバミン酸イオン
の吸収が確認された。これら２つの間の吸収は、吹き込み時間の増加により大きくなり、
１つの広領域な炭酸水素イオン吸収に変化した。これは二酸化炭素とＭＥＡが反応すると
カルバミン酸イオンが生成し、高濃度炭酸溶液ではカルバミン酸塩が加水分解することで
、炭酸水素イオンが生成するためと考えられる。
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　また、混合ガスを吹き込んだＭＥＡ水溶液に炭酸水素イオンの吸収が見られると、塩化
カルシウム水溶液添加後にカルサイトが析出することから、炭酸水素イオンの存在が炭酸
カルシウムの形態に影響を与えていることが観察された。
【００４９】
　図３は、実施例１において合成した炭酸カルシウムの形態に及ぼす温度の影響を示す図
である。ここで、吹き込み時間を３０分、撹拌時間を３０分としており、水溶液の水温は
室温、４０°Ｃ、６０°Ｃ、及び８０°Ｃとしている。
　MEA水溶液の水温が室温のときはバテライトの単一相が得られた。これに対して、水温
４０℃ではバテライトの単一相が得られたが、６０℃以上の条件ではカルサイトの析出が
確認された。３種の炭酸カルシウムの走査型電子顕微鏡観察を行うと、室温から６０℃の
条件では０．５～２μｍの球状バテライトの析出が確認された。６０℃以上で析出するカ
ルサイトは２～４μｍ程度の菱面体の結晶であった。８０℃では長径が４～５μｍの針状
のアラゴナイト結晶の析出が確認された。
【００５０】
以上の第１、第２実施形態に対応する上記実施例１ないし５において、ＭＥＡに二酸化炭
素を吹き込んだ後も炭酸マグネシウムの生成率が低下しないことが確かめられた。このた
め、吸収したのちに移動させ、炭酸マグネシウムを合成させることも可能である。また、
その場で炭酸マグネシウムを合成することも可能である。
　さらに、ＭＥＡに二酸化炭素を吹き込む際にあらかじめコンクリート廃材を添加した場
合にはカルサイト、二酸化炭素を吹き込んだ後にコンクリート廃材を添加するとバテライ
トが生成し、さらに非晶質炭酸マグネシウムを合成することも可能とされる。
【００５１】
　また第３、第４実施形態に対応する上記実施例６においては、図１４から以下のことが
分かった。二酸化炭素を吹き込んだ後ＭＥＡ水溶液にＭｇ（ＯＨ）２

を添加した結果、攪拌６０分においてＭｇＣｏ３・３Ｈ２Ｏの生成が確認された。この結
果、Ｍｇ（ＯＨ）２を添加した場合においても、二酸化炭素を固定化することが確認され
た。なお、攪拌時間を１２０分、１８０分と増加させるにしたがって、炭酸マグネシウム
の生成量を増加できることもあわせて確認できた。
【産業上の利用可能性】
【００５２】
　本発明に係る二酸化炭素の固定方法によれば、大気圧等の通常の圧力下で、かつ室温等
の通常の温度状態において、二酸化炭素を含む温室効果ガスを、炭酸カルシウムや炭酸マ
グネシウムを含む水溶液の形で吸収、固定化することが可能となる。よって、特別な設備
や装置を必要とすることなく、安定した状態で効率的に温室効果ガスとしての二酸化炭素
を固定化し、その削減を図ることが可能となる。また、本発明に係る二酸化炭素の固定方
法により、合成した例えば炭酸カルシウムについては、セメントとして再生利用すること
でその減量化を図ることが可能となる。これにより、コンクリートと炭酸カルシウムの可
逆反応を実践することが可能となり、結果的に二酸化炭素の排出抑制を図ることができる
。
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