
	1	 緒言
国連気候変動に関する政府間パネル（IPCC）は二酸化炭素

（CO2）排出を地球温暖化の要因と捉え、2014 年に気温上昇
2.0℃以下のためのCO2排出抑制、さらに2018 年には1.5℃以
下抑制のより厳しい措置を提言している。日本政府はIPCC 

に呼応し2050 年CO2 排出削減80％を提示している。日本の
鉄鋼業をはじめ製造業部門は世界最高の省エネルギー、CO2 

排出抑制を実現している。しかし、引き続きの活動には時代
の要請に応じたさらなる低炭素化が求められている。この達
成には従来の技術の延長ではなく非連続的な革新的技術対応
が必要と予想される。

CO2環境排出の抑制は環境面と経済面で重要である。すな
わち地球温暖化の防止、化石燃料資源への依存からの脱却に
よる経済安定化に有用である。一方で炭素は古来より現在
まで人類の貴重なエネルギー源であり、環境親和性が高く、
第二次産業において重要なエネルギー源である。そこで炭
素を産業利用し、かつCO2の環境排出を抑制する手段とし
て炭素循環（カーボンリサイクル）がここ数年各界で検討さ
れている 1）。
炭素循環の社会実装の組織的な取組みにおいて日本鉄鋼協
会（ISIJ）は先駆的な取り組みをしていると著者は認識して
いる。鉄鋼業は低炭素化に関して先導的な取り組みを進め、
ISIJでも多くの研究会において時代に応じた検討が進められ
てきた。とくにCO2を資源として活用する炭素循環製鉄のシ
ステム検討については「炭素循環製鉄研究会」（2011-2013）（環
境・エネルギー・社会工学部会）、「スマート製鉄システム研
究会」（2015-2017） （環境・エネルギー・社会工学部会および
高温プロセス部会）にて行われ、その成果は ISIJ 

International誌における2回の特集号（Vol. 59（4）, 2019； 

Vol. 55（2）, 2015）で公開され、成果報告書2件が同協会に提

出されている。
炭素循環システムではCO2を非化石一次エネルギーにて
還元し、生成した一酸化炭素（CO）などの炭素資源が循環再
利用される。このシステムにおいて合理的なCO2利用シス
テムの構築と、CO2の資源化技術の確立によりCO2の究極
利用が可能になる。本稿ではCO2究極利用としての炭素循
環システムの意義、CO2電気分解セルによるCO2資源化技
術とその製鉄プロセスへの適用事例を示し、炭素循環の可能
性を述べる。

	2	 炭素循環のためのCO2再資源化
CO2の再資源化による炭素循環の方法には様々な提案があ
る。方法の選択には熱力学的、工業的な合理性が基本になる
べきであり、COを用いた炭素循環が一候補と考える。以下
に背景と原理を示す。

2.1　能動的炭素循環エネルギーシステム
CO2を資源と捉えこれを還元し、再資源化し循環利用する技
術として、能動的炭素循環エネルギーシステム（Active Carbon 

Recycling Energy System, ACRES）が提案されている 2）。
製鉄プロセスに応用した概念モデル（Smart Ironmaking 

process based on ACRES, iACRES）をFig.1に示す 3）。製鉄
プロセスで排出されるCO2を回収し、CO等に還元し、この
CO等をエネルギーキャリアとして鉄還元に循環利用するこ
とで炭素資源利用節約、CO2環境排出削減が可能になる。還
元には非化石エネルギーが必須であり再生可能エネルギー
ならびに世界的には原子力が代替候補である。またACRES

概念は製鉄プロセスのみならずエネルギー消費産業プロセ
スに応用ができ、産業の革新的な低炭素化の一手法として期
待できる。
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2.2　循環炭素材料の検討
炭素循環のための炭素エネルギー材料には様々な候補があ
り目的に適した材料選定が必要である。Fig.2に炭素系エネル
ギー材料と水素のエクセルギー比率 （η＝ΔG/ΔH） （ΔG：
反応のGibbs自由エネルギー変化、ΔH：同エンタルピー変
化）（HHV基準）の関係を示す 2）。
ηは所用反応熱の内の所用電気エネルギーの割合とも理解
できる。COのηは97％とほぼ電気（100％）と等価であり、
水素の82％を上回った高質なエネルギーキャリアといえる。
電気からCOへの変換損失（＞ 0.03）が許容され、かつ電気
よりCOがエネルギー媒体として有用な場合にこの系は成立
する。この図から循環炭素媒体としてはCOが候補になる。
既往の循環エネルギー材料、エネルギーキャリアとして最も
注目されている系は水/水素系である。ここでCO2/CO系、
水/水素系を反応熱の比較で再確認する。

  （1）

  （2）

COは生成エンタルピーが水素より大きく物質量あたりの

エネルギー密度が高い、例えば水素による鉄還元は吸熱であ
るのに対し、COによる還元は発熱反応であり自発的に進行
する。このことからもCOが炭素循環材料の第一候補になる。
なお、純炭素（C）も高エネルギー密度であることから適して
いる。Cは固体であるため保存が容易であり、鉄鋼プロセス
により親和性があるが、ここでは流通系操作が容易なCOの
可能性について論を進める。

2.3　COをハブとした炭素循環
COは還元剤とともに炭素資源材料の基礎材料にも活用で

きる。COをハブ（Hub、中軸）とした電力・水素併用炭素循
環システムをFig.3に示す。このシステムの完成により炭素
を消費する産業の低炭素化大規模な炭素循環、資源化が実現
できる。
このシステムにおけるCOの役割を確認する。CO2のメタ
ン、メタノール、オレフィン、化成品への資源化には水素化
過程が必須である。CO2直接水素化によるメタノール合成反
応は以下である。

  （3）

しかしCO2 の直接水素化は反応収率が低い（Fig.4）。この
点がCO2資源化の問題点である。この課題に対してCO2を
COに還元し、COの水素化（式（4））（CO水素化）を行えば
反応収率が向上する（Fig.4）。

  （4）

例えば、240℃前後のメタノール製造では反応収率はCO2

直接水素化が3割程度に対して、CO水素化は8割程度に大幅
に向上する。また、メタノール製造であればCO2直接水素化
に対して水素消費量を2/3に削減できる。これは式（1）で生
成酸素を分離することで、分離した酸素を水素により水とし
て捕獲（式（3））する必要が無いためである。COの製造には

Fig.2　 Exergy ration (ΔG / ΔH) for carbon materials and hydrogen 
(HHV).

Fig.1　Structure of iACRES system having carbon recycling process.

Fig.3　 Carbon neutral system with carbon monoxide as a hub 
(electric power and hydrogen hybrid FT synthesis carbon 
neutral system)．
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CO2水素化と電気分解がある。電気分解は水素化に比べて高
い選択率でCO製造が可能であり、原理的にCO、酸素を分離
して製造できるので、式（1）の実用に適切である。電解電力
として再生可能エネルギー、原子力等の非化石電力が利用で
きる。CO製造が円滑になると、その後は既往のFischer-

Tropsch法（FT）での水素化技術を活用し高効率な資源化が
可能になる。排出CO2をCOに還元し循環利用することで、
CO2系外排出の無い炭素循環システムが形成できる 1）。よっ
てFig.3のシステムは炭素素材の資源化の観点からは電力+

水素ハイブリッドFT合成炭素循環システムといえる。Fig.3

が社会実装性の高いCO2究極利用の基本構成になると考え
られる。Fig.3の成立にはCO製造プロセスが技術的な鍵とな
り、その開発が重要である。

	3	 SOECによるCO製造
3.1　SOEC電気分解の原理

CO2のCOへの還元は燃料電池の構成を持つ電気分解セル
で可能である。高温での電気分解が効率的であり固体酸化物
電気分解セル（Solid Oxide Electrolysis Cell, SOEC）が候補
である 4）。SOECは固体酸化物燃料電池（SOFC）の構成を持
つセルに逆電位を印加するものである。SOECによるCO2電
気分解の原理をFig.5に示す。SOECはカソード極｜固体電
解質｜アノード極からなる。CO2のCOへの分解はカソード
極で行われる。

  （5）

発生した酸素イオン（O2︲）は固体電解質層を拡散移動し、ア
ノード極で酸素分子（O2）に酸化される。

  （6）

式（5）、（6）を合成し、式（1）が成立する。
システム実現には化石燃料に代わる非炭素系一次エネル
ギーが必要である。原子力が量的な面、安定出力の面から候
補と想定され、とくに高温ガス炉型原子炉（HTGR, High 

temperature gas cooled reactor）は出力温度が高く、高質な
熱源として有用である 5）。HTGRの一つであるHTTR （High 

temperature engineering test reactor）が日本原子力開発機
構（茨城県大洗町）で運転され、炉出口ガス温度950℃の世界
最高温度を実現している。HTGRは日本が現有する貴重な世
界一の技術である。SOEC方式は高温と電気を併用するの
で、HTGRは一次エネルギー源として適している。 HTGRか
らの950℃の高温出力をSOECに反応熱として供給し、利用
後の中温熱で発電を行い、電力をSOECに送ることで高温電
気分解が行える。

3.2　SOECによるCO2電気分解実験と評価
ACRES成立に重要なSOECによるCO2電気分解がセラ
ミックセルでの実証実験にて行われ、式（1）の反応進行が確
認されている 6）。SOEC実験結果をもとに iACRESを実用化
するため現実規模の試算を行われている。既存の大型高炉
一基あたりの銑鉄生産量を2.50 Mton year︲1とすると高炉か
らCO2が1.19×103 mol s︲1排出される。HTGRにてそのCO2

の50%をSOECにて電解効率60%で分解させCOが3.58×102 

mol s︲1再生、循環されると仮定した。実験結果を基にした試
算では、この条件で必要なセルの電極面積は9.80×104 m2と
なり、またHTGRの所用エネルギーは438 MW-thermalと試
算された。電解質の薄膜化などのセル高効率化でセル面積
は1×104 m2程度までの削減が期待できるが、SOECむけの
セルの大面積化が重要な開発指針であることが明らかに
なっている。

Fig.4　 Equilibrium conversion for methanol synthesis from CO2 and 
CO (calculated from HSC Chemistry ver. 7)．

Fig.5　 SOEC structure and CO and O2 generations by CO2 
electrolysis.
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3.3　SOECの大面積化
SOECの炭素循環システムへの適用にはセルの大面積化が
技術課題である。SOECは固体酸化物燃料電池（Solid oxide 

fuel cell, SOFC） 同様に電解質にセラミックスを用いるため
一般的に耐熱衝撃性、積層化に課題がある。研究が先行して
いるセラミックスセルを用いたSOFCでは円筒型セル（直径
3 cm未満）の集合体の利用が多く、セル集合体の高密度化が
課題である。高密度化には固体高分子型燃料電池のように平
板積層が理想である、しかしセラミックス平板セルの場合、1

枚の大きさは10 cm四方程度が上限であり、積層も数十段以
下が多く、MWオーダーの大規模な電気分解のためのセルの
大面積化が困難である。また、YSZは高価であるため使用量
削減が望ましいが、YSZでセル強度を保つためYSZ層の薄膜
化は300 µm程度が下限であり、セルの高コスト原因になっ
ている。また、セルの積層スタック化も困難である。
そこでSOECの大面積化を目指して金属基板支持式SOEC

（Metal Supported SOEC, MS-SOEC）が提案されている 7）。
開発されたMS-SOECの断面構造、外観をFigs.6,7に示す。
金属支持基板としてディスク状SUS430 （直径20 mm） を用

い、中心部はSUS430メッシュ（線径10 µm以下、 φ=20 µm）
が基板に焼結されている。SUS430は線膨張係数がセラミッ
クスと同等であるため両者を複合したセルの熱的強度が保持
されると予想され採用された。金属基板上に拡散防止層
（La0.6Sr0.2Ca0.2CrO3, LSCCr）、カソード層（NiO-YSZ）、電解質
層（YSZ）、アノード層（La0.6Sr0.4Co0.2Fe0.8O3-δ, LSCF）を順に
大気圧プラズマ溶射によって層成形し、MS-SOECが作成さ
れている。

CO2電解に伴うガス分析を行ったところ、CO/O2の生成を
確認した。Fig.8にセルのCO/O2生成量を示す . 初期測定に
おけるファラデー効率は約50%であった。ファラデー効率は
式（7）により計算された。

  （7）

式（3.1）における Measured value [ µmol s︲1 cm︲2] はガス
クロマトグラフィーによって得られたピーク面積から計算し
た。Theoretical value [ µmol s︲1 cm︲2] は式（8）によって計算
された。

  （8）

ここで、iは電流密度 [mA cm︲2] 、nは反応電子数 [︲] 、F
はファラデー定数； 96500C mol︲1を用いて計算した。ファラ
デー効率が100%に対して50％程度に劣った原因はMS-

SOECの電解質層が稠密でなく、生成ガスの電極間の相互拡
散が発生したことなどが挙げられる。今後、稠密な電解質層
形成のための成膜方法の改良が課題である。

Fig.9に電気分解試験後のMS-SOEC断面SEM像を示す。

Fig.7　 Photographic images of the developed MS-SOEC: (a) anode 
side, (b) cathode side, and (c) enlarged view of the cell 
mesh7）.

Fig.8　 CO and O2 production rates as functions of current density 
for MS-SOEC7）.

Fig.6　Cross sectional structure of metal supported SOEC7）.
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電解質層とカソード層に若干の剥離（Fig.9（b））が見られる
が、セラミック層、金属層の積層構造に概ね変化が無く、熱
的、機械的応力への耐久性が高いことを確認した。セルの稠
密化などの課題を克服しつつ、今後セルの大面積化、さらに
大面積セルのスタック化を進めて大規模CO2電気分解の実
証が計画されている。この技術の確立によりCOをハブとし
た炭素循環システムの社会実装が加速すると期待される。

	4	 CO2究極利用のロードマップ
CO2利用技術の技術ロードマップをFig.10に整理した。当
初、大気中のCO2が太陽エネルギーにて数億年かけてCとし
て固定された低炭素環境があった。このCを百年単位の短時
間で消費しCO2が大気環境に戻り、近年地球温暖化の重要原
因と認識されるに至り、Cが自由に使える時代が過ぎ、CO2の
排出抑制を考える時代になった。CO2の大気環境への排出抑
制のためCCS （CO2 capture and storage）が検討されている8）。
火力発電所1 GWe出力の年間CO2発生量は600万 ton y︲1、液
化CO2基準で12 km3 y︲1と膨大であり、かつ時間的に隔離す
ることが主目的である。またCCSの操作にはCO2源である
化石燃料の有するエネルギーの数割を消費する。続いて
CCU （CO2 capture and Utilization）が提案されている。CO2

の化成品への資源化が検討されており技術的には可能である
が、時間が経過し廃棄された際にCO2生成を伴う。また、
CCUにもエネルギーが必要である。さらに例えば日本の化
石エネルギー消費のうち化成品原料としての利用は1割であ
り、例えば化石燃料発電のCO2の全量を化成品に転化する技
術が成立したとしても、化成品が余剰になるため、CCUにも
限界がある。そこでCO2を炭素資源に変換し、炭素源として
循環利用することが新たな、そして究極のCO2利用技術と考
えられる。本稿で述べた通りエクセルギー率の観点からは

CO2はCOまたはCに変換し再利用することが最も変換効率
が高く、技術的、社会実装性も高い。この循環にはカーボン
フリーの一次エネルギーが必要であり、再生可能エネル
ギー、原子力が選択肢になろう。今後、炭素循環、CCS、CCU

とをエネルギーシステムとして比較して優劣をより精度良く
検証する必要があろう。なお、炭素循環はCCS、CCUに向け
るCO2の一部を資源化でき、CCS、CCUの負荷を軽減するこ
とに貢献するのでCCS、CCUと連携することも一手段と考
えられる。

	5	 まとめ
CO2の究極利用技術としてACRESの可能性について述べ
た。CO2の分解による循環炭素エネルギー材料の再生が重要
な技術要素であり、循環炭素エネルギー材料としてはエネル
ギー密度の高さからCOが第一候補、純炭素が次候補である。
非化石一次エネルギーとして再生可能エネルギーやHTGR

が候補である。CO製造にはSOECによるCO2電気分解が実
証されている。一例としてACRESと在来高炉プロセスを結
合した iACRESむけのSOECの所用セル面積は実験結果に基

Fig.9　 SEM images for cross sectional structure of metal supported SOEC after electrolysis 
experiment : (a) whole section, (b) electrolysis layer part7）.

Fig.10　Passes of CO2 in low-carbon society.
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づくと1×104m2規模と大面積であるので、今後SOECの性能
の向上とともに、セルの大面積化が重要な技術課題である。
そこで、金属支持SOECにより大面積化の実現可能性が期待
される。

CO2の大気環境への排出抑制のためCCSが検討されてい
る。ACRESによる炭素循環が進むとCCSの負担低下が可能
である。日本はCO2資源化利用に関連する優れたエネルギー
技術群を有している。今後、より詳細な検討が必要であるが、
技術連携によるACRESの普及が新な産業の低炭素化の一手
法となりえることを期待したい。

ISIJ主催で、炭素究極利用に関する国際会議 “第1回　地
球環境のための炭素究極利用技術に関するシンポジウム”
（CUUTE-1, The First Symposium on Carbon Ultimate 

Utilization Technologies for the Global Environment）、2020

年10月27～30日、奈良市、が計画されている。この会議など
を契機にさらにCO2利用、低炭素化への取り組みが広がるこ
とが期待される。
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