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SUMMARY 

Ammonia reforming characteristics were investigated by atmospheric plasma decomposition as a new H2 production 

device. In pulsed plasma, molecular NH3 was rapidly decomposed by electron energy in the plasma and was converted 

into molecular hydrogen. The hydrogen production was increased by the NH3 concentration, but H2 conversion was 

dramatically decreased to 13.9 %, so unreacted NH3 was existed. To improve these problems, we developed a new high 

voltage electrode which was equipped with a H2 permeable membrane. At the result, this device could make high purity 

H2 at low temperature. 
 
[1] 緒言 

水素エネルギー社会実現のボトルネックは，水素

の輸送・貯蔵におけるエネルギーロスにある1)。エネ

ルギーロスを最小化するには，水素を含んだ物質（水

素キャリア）で輸送・貯蔵し，水素を消費する直前

で水素を製造する新規デバイスが必要である。水素

キャリアの1つであるNH3は，輸送・貯蔵が容易で，

分子内に炭素を含まないことから二酸化炭素を排出

しないという利点を有しており注目されている2)。 
本研究では，NH3を安価かつ高効率に水素へ転換す

るデバイスの開発を目的としている。本報では，バ

リア放電（DBD）による大気圧パルスプラズマを利

用して，低温・無触媒で迅速にNH3を分解し，高純度

水素を得る新規な方法について報告する。 
 

[2] 実験装置および実験条件 

実験装置は，NH3ガス供給系，高電圧パルス電源，プラ

ズマリアクター，ガス分析計で構成されている（Fig.1）。

分析計は，H2および N2測定用としてキャピラリーTCD ガ

スクロマトグラフィー（Agilent 3000A，GC），NH3の検知

用として四重極形質量分析計（SRS Inc.，QMS200）を用い

た。NH3ガスをプラズマリアクター内へと流し込み，プラ

ズマを発生させることで NH3を分解した。 

プラズマリアクターは石英製円筒二重管構造であり，外

筒外径 45 mm（厚さ t = 2 mm），内筒外径 38 mm（t = 2），

長さ 490 mm の石英管であり，ギャップ長 1.5 mm である。

ギャップ間には 2 方向から NH3 ガスを供給する。NH3は，

ガスブレンダー付きマスフローコントローラー（KOFLOC 

GB-3C）で流量を調整し，プラズマリアクターのギャップ

部に供給した。高電圧電極（SUS316）は内筒石英管に挿入

し，接地電極（SUS316 パンチングメタル）は外筒周囲に

巻き付けた。接地電極の長さは 360 mm であり，プラズマ

はこの間で発生する。 

 

Fig. 1 Schematic diagrams of experimental apparatus. 

 

[3] 結果と考察 

（3.1）プラズマを用いた NH3転換特性 

Fig.2 は NH3/Ar ガス濃度 0.5 %の時の印加電圧に
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対する H2選択率の変化を流量（0.2−2.0 L/min）をパ

ラメータとして示した図である。H2選択率は，以下

の反応をもととした。 
NH3 + e → 0.5 N2 + 1.5 H2 + e  (1) 
H2選択率は，印加電圧の増加とともに増加し，流

量 0.2 L/min，印加電圧 15 kV で約 98%となった。大

気圧プラズマはジュール熱による発熱により反応器

温度は 200ºC 程度になるが，この温度では NH3は熱

分解されないため，Fig.2 の結果は電子エネルギーe
による NH3の分解と考えて良い。しかしながらこの

結果は，H2 流量と H2 濃度の観点で水素製造デバイ

スとして不十分である。 
 

 
Fig.2 H2 selectivity by plasma decomposition of NH3. 

 
H2生成流量とH2濃度を高めるための方法として，

生成した H2 を迅速に反応系外に取り出し，(1)式の

右側への反応速度を増加させることが考えられる。

そこで，Fig.1 の高電圧電極（High voltage electrode）
を SUS を支持体とするパラジウム合金水素分離膜

とする新しいデバイス（プラズマメンブランリアク

ター：PMR）を考案した（Fig.3）。 
 

 
Fig.3 Configuration of plasma membrane reactor (PMR). 
 
(3.2)PMRの水素生成特性 

Fig.4 はプラズマメンブランリアクターに NH3 濃

度 100%，流量 1.0 L/min のガスを連続的に供給し，

印加電圧 20kV（電源を含んだ消費電力 400 W），パ

ルス周波数 10 kHz，リアクターと水素分離膜出口の

差圧∆P = 90 kPa とした時の水素出口流量の経時変

化である。現状，∆P を一定に保つことが難しかった

ため水素流量の変動が大きいが，0.1−0.3 L/min が得

られた。同図には，水素分離膜を用いない時の水素

流量を実線で示すが，水素分離膜の効果は明らかで

ある。なお，得られた H2純度はほぼ 100%であった。 
 

 
Fig.4 Comparison between plasma reforming using 
permeable membrane and only plasma reforming on H2 
production. 
 
一般にパラジウム合金の水素分離膜は，水素を解

離するに 400ºC 程度の温度が必要であるが，PMR で

は即座に水素を得ることができた。これは，プラズ

マの電子エネルギーe によって H が生成し，それが

膜を透過した結果と考えられる（Fig.5）。このため，

PMR は電源 ON ですぐに H2を得ることができると

いう特徴がある。 
 

 
Fig.5 Mechanism of H2 separation in PMR. 

 
[4] 結言 

大気圧プラズマの電子エネルギーにより NH3 を

分解することによって H2を得ることができる。パラ

ジウム合金水素分離膜を高電圧電極とするプラズマ

メンブランリアクター（PMR）を考案した。PMR
を用いると，得られる水素流量は向上した。 
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