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１． はじめに 
大気汚染物質である窒素酸化物は、その排出規制により、我

が国の排出量の低さは世界のトップレベルにある。しかしなが

ら、より一層の環境負荷低減をすべく 2010 年 Three Ten（NOx
≦10ppm, SOx≦10ppm, 煤塵≦10mg/m3N）達成が目標とされて

いる。また、同時に我が国は途上国のみならずNOx 対策の遅れ

ている欧米への技術供与も考えるべきである。すなわち、従来

の脱硝方法に比較して、高効率かつ経済的なメリットのある脱

硝装置の開発が望まれている。 
本研究は、石炭燃焼プロセスにおける高効率脱硝装置として

ラジカル連鎖反応を利用したラジカルインジェクション脱硝装

置の開発を行っている。脱硝に有効なラジカルをプラズマを利

用して生成させ、それを燃焼プロセスに吹き込むことにより脱

硝を行うものである。 
プラズマを利用した脱硝研究は多いが、それらのほとんどは、

NOx を含む排ガスをプラズマ中に通過させ処理するものである

[1][2]。しかし、この方法では実用化の際、装置の大型化、過大

な電力消費は避けられない。本研究では、脱硝に有効なラジカ

ルの生成にのみプラズマを利用するので、単純で小型の経済性

ある実用装置を開発できるものと考えている。 
大気圧でラジカルを生成する方法としては、誘電体バリア放

電（無声放電）[3][4]、パルスコロナ放電[3][5]、沿面放電などの

大気圧非平衡プラズマによる生成法があげられる。しかし、誘

電体バリア放電以外の方法では金属電極が排ガスにさらされる

ため、装置劣化という問題がある。これに対し誘電体バリア放

電は絶縁体を介在するプラズマであるため、耐性の高い絶縁材

料を選択すれば、プラズマ脱硝装置の寿命は非常に長く、他の

方法と比べて有利と考えられる。 
本報告では、ラジカル吹き込みによる脱硝装置開発の第一段

階として、ラジカルインジェクターの試作と基本性能について

実験結果を報告する。 
 

２．実験方法 

実験装置の概略図を Fig.1 に示す。模擬ガスとして

1000ppm-NO (N2 balance)、ラジカル剤として 3%-NH3 (Ar balance)、
希釈ガスろしてAr のボンベガスを用意し、ブレンダーで各々の

流量を調節することで様々な濃度条件を設定できる。 
調整された NO はプリヒーターを通り反応室に流れこむ。一

方、NH3 は放電管（ラジカルインジェクター）を通過して反応

室に注入される。反応室で反応したガスはポストヒーターを通

過した後、排気される。排気ガスはNO/NO2/N2O/O2測定装置に

よりガス組成が調べられた。 
プリ・ポストヒーターでは、温度を最高 1000℃に設定できる。

しかし、反応室は光学的測定のため加熱されていない。プリ・

ポストヒーターを 950℃に設定した時、反応室の温度は 600 ℃
である。 
ラジカルインジェクターの構造を Fig.2 に示す。石英製の二重

円筒管であり、中心部に高電圧電極を配置し、石英外周に接地

電極を配置した。ギャップ長は 1.5 mm とした。 
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Fig.1 実験装置概略図 
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Fig.2 ラジカルインジェクター  Fig.3  OCS 電源の電圧波形

のスケール    
 

高周波高圧電源として、正弦波 2 波からなるインパルス型電

源（ハイデン研究所製 PHF-2K-2V 型）を用いた。Fig.3 にその

電源波形を示す。T0=10 µs を一定の繰り返し周期T1で印加する。

本電源をOCS(One-Cycle Sinusoidal)電源と称する。T1の逆数は周

波数に相当する繰り返し数RRとして定義した。また、印加電圧

の値は、正弦波パルス電圧の最大値と最小値の差である Vpp を

用いた。 
プラズマ放電エネルギーを測定するためラジカルインジェク

ターと直列に 16 nF のキャパシタを接続し、放電電流 Ip、放電

部分部分にかかる電圧VDを測定し、キャパシタの両端電圧、移

動電荷による電圧VCを測定した。 
 
３． 実験結果 
３．１ 反応温度に対するNO 除去率 

Fig.4 にNO 除去率を反応温度に対して示す。反応温度はラジ

カル混合部分の前後をヒーターで 600 から 950 ℃に加熱するこ

とにより、ラジカル混合部分を 350 から 600 ℃まで加熱し変化

させた。この実験条件のもとでラジカルを注入した時、NO は



500 ℃を超えたあたりから分解されはじめ、約 600 ℃において

完全に分解した。ここでラジカル混合部分前後の NO ガスを流

す反応管のヒーター温度は 600 から 950 ℃に設定した。プラズ

マを用いない NO と NH3の熱反応による分解では、950 ℃以上

において NH3は分解されはじめ、NO と NH3の熱分解ではガス

温度 950 から 1000 ℃でNH2が生成され、NO の還元反応が生じ

ることが知られている。今回の実験では 600 ℃と比較的低温で

の除去が可能であった。ラジカルインジェクターを放電してい

ない状態では全く除去されておらず、この NO 除去はプラズマ

によるラジカル生成の影響と考えられる。この結果から、ラジ

カルインジェクターにより NH3がラジカル化し、低温での処理

が可能になることがわかった。したがって、以下の一連の実験

では反応部分温度は約 600 ℃一定にして行った。 
 
３．２ 放電電力に対する NO除去率 

印加電圧Vpp、繰り返し数RRを変化して測定した放電電力に

対するNO 除去率を Fig.5 に示す。このグラフよりVpp、RRを変

化した時のNO除去率は放電電力によって決まることがわかる。

Vpp、RRどちらも約 40 W 付近で最大値を示し、以後減少した。

これより投入電力が少ない時は、NH3 が十分分解されず、投入

電力が大きい時はNO 除去に有効なNH2、NH からN とH まで

解離されたものと考えられる。 
 

３．３ NH3濃度に対する NO除去率 

Fig.6、7 に印加電圧 4、8、12 kV 一定のもとでの NO 除去率

とエネルギー効率をそれぞれ NH3濃度に対して示す。各印加電

圧において、NO 除去率とエネルギー効率の NH3 濃度依存性は

非常に強く、NO 除去率とエネルギー効率が最大となる NH3 濃

度の最適値が存在する。この最適な NH3濃度と、そこで得られ

る最大の NO 除去率は印加電圧の低下とともに低下するが、エ

ネルギー効率は増加する。すなわち、低い印加電圧ほど高いエ

ネルギー効率が得られることがわかる。その機構はつぎのよう

に考えられる。NH3分子からNO 除去に有効なNH、NH2ラジカ

ルを生成する電子エネルギーは小さいと思われる。一方、Ar 中
に少量の不純物が混ざると、放電状態は強く影響をうけ、その

不純物の濃度が低くなれば電子エネルギー分布が低エネルギー

側にシフトすることが予測される[6]。したがって、NH3 濃度が

低くなって、プラズマ中の電子エネルギー分布が低くなるほど、

低い印加電圧で効率のよい除去が可能になると考えられる。 
 
４． まとめ 

 誘電体バリア放電を用いてAr 希釈のNH3をラジカル化し、 
NOx を含む反応管に注入することにより NO を除去することが

でき、放電を起こさない場合より低温度で NO を除去すること

が達成できた。NO 除去率は印加電圧、繰り返し数によらず放電

電力で決まる。また NO 除去率、除去効率には印加電圧に対し

て最適な NH3濃度が存在し、低濃度で低電圧のとき高いエネル

ギー効率を得ることができた。今後、さらに低濃度の NH3を用

いての高効率のNO 除去が期待される。 
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Fig.4 反応温度に対するNO 除去率 
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Fig.5 Vpp、RRを変化した時の放電電力に対するNO 除去率 

 

1 2

20

40

60

80

100

0

N
O

 re
du

ct
io

n 
[%

]

NH3 in Ar
  Flow rate 0.5 l/min
1000 ppm NO in N2
  Flow rate 2 l/min
RR = 10 kHz
Temperature 600 ℃

NH3 concentration in Ar [%]

VPP [kV]
4
8
12

 
Fig.6 Vpp = 4, 8, 12 kV でのNH3/Ar の濃度に対するNO 除去率 
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Fig.7 Vpp = 4, 8, 12 kV でのNH3/Ar の濃度に対するNO 除去効
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