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研究成果の概要（和文）：CO2フリーの高効率水素製造法を開発することを目的に、キャリアガス(メタン)を用
いて液体水素原料(n-ドデカン及びメタノール)を微細化し、プラズマを用いてこれらを分解した。その結果、
CO2排出なしに、従来の液中プラズマ法の効率の２倍に当たる 0.26 Nm3/kWhの効率が得られた。効率が向上した
理由は、キャリアガスを用いたことで原料供給速度を一定にできたうえ、原料を微細化したことで反応面積が増
加したためである。また、効果的な熱回収システム導入により更に効率を向上できる可能性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：For the purpose of developing a CO2-free high-efficiency hydrogen production
 method, liquid hydrogen raw materials (n-dodecane or methanol) were miniaturized by using carrier 
gas (methane), and these were decomposed by plasma. As a result, an efficiency of 0.26 Nm3 / kWh, 
which is twice the efficiency of the conventional in-liquid plasma method, was obtained without CO2 
emissions. The reason for the improvement in efficiency is that the raw material supply rate could 
be kept constant by using the carrier gas, and the reaction area increased by the miniaturization of
 the raw material. It was also indicated that an effective heat recovery system could further 
improve efficiency.

研究分野：カーボンニュートラル燃料工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
現行の工業的水素製造法である水蒸気改質法はCO2排出を伴う。これに対し、本研究の手法はCO2排出を伴わない
水素製造が可能である。また、本研究で得られた知見は超高効率水素製造実現のために有益であり、将来的に水
素製造のためのエネルギーコストを低下させることで、持続型社会実現に向けた水素エネルギー普及に役立つ。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
水素は燃焼時に CO2を排出しないことなどから、温暖化・気候変動問題の解決に有効なエネル

ギーである。水素をエネルギーインフラとして普及させるために、CO2 排出を伴わず、かつエネ
ルギー効率の高い水素製造法が求められている。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、高次炭化水素プラズマ分解による水素製造効率を向上させることである。プ

ラズマを用いて灯油の主成分である n-ドデカン(C12H26)等の高次炭化水素を分解すると、既存の
水蒸気改質法等と比較して数倍のエネルギー効率が得られる可能性があるが、実現されていな
い。これまでの研究で、効率低下の原因は以下の２点であることがわかった。 
 

(1) プラズマのエネルギーが反応に使われず、周囲に熱として拡散する。 
(2) 従来の液中プラズマ法では、プラズマがその周囲に発生する気泡の挙動に影響されて断続的

になる。 
 
そこで本研究では、以下の２点の対策を講じることで、効率向上を図った。 
 

① 狭い断熱反応路を用いることで、プラズマから周囲への熱拡散を抑える。 
② 常温・常圧で液体である高次炭化水素をキャリアガスに乗せて一定流量で供給することでプ

ラズマを安定化させる。 
 
３．研究の方法 
図１に実験装置の概略図を示す。上記の対策(a)として、従来の炉内断面積より非常に狭い断

面積 12 × 8 mm2 を持つ反応炉に電極を 1 mm 間隔で挿入し、反応炉を断熱材で覆った。反応
炉下部には n-ドデカン等の液体原料が溜められたタンクが備え付けられている。上記の対策(b)
として、キャリアガスとしてのメタン(CH4)をタンク内の液体中
に流し、液体原料の蒸気と微細液滴を含んだメタンの流れ(以
下、原料流とよぶ)を作り、原料流を反応炉に流入させた。反応
炉に原料流を流した状態で電極にパルス電圧を印加すること
で、原料流をプラズマ分解し、水素を含むガス(製造ガスとよぶ)
を製造した。製造ガスと未分解の原料流の混合ガス(排出ガスと
よぶ)は共に反応炉上部の排気管から排出され、水上置換法によ
って回収された。水上置換において、5 L の排出ガス回収にか
かる時間を測定することで、ガス排出速度を求めた。排出ガス
の成分はガスクロマトグラフで測定された。また、高電圧プロ
ーブ、変流器、オシロスコープを用いて水素製造中の電流電圧
波形を計測し、得られた波形から投入電力を計算した。そして、
ガス排出速度、排出ガス中の水素割合、投入電力から、水素製
造効率を計算した。実験条件を表１に示す。 
 

図１ 実験装置の概略図 
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反応炉流路断面積 12 × 8 mm2

電極間距離 1 mm
キャリアガス メタン (CH4)
キャリアガス流量 10 L/min

液体原料(水素源)

· なし
· メタノール(CH3OH)
· n -ドデカン(C12H26)

電圧 1 〜 3 kV

パルス幅 1 µs
周波数 19 kHz
ガス回収量 5 L

表１ 実験条件 



 

 

４．研究成果 
表２に本研究及び先行研究の実験条件、水素製造効率、排出ガス組成を示す。本研究では水素

製造に伴う CO2の排出は確認されなかった。本研究において液体原料を供給せず、キャリアガス
であるメタンのみを分解した場合の効率は 0.11 Nm3/kWh だった。これに対し、上述の方法でメ
タノール(CH3OH)をキャリアガスに乗せて供給した場合の効率は 0.26 Nm3/kWh、 n-ドデカン
(C12H26)を供給した場合の効率は 0.25 Nm3/kWh だった。即ち、メタンのみ分解した場合と比較
して、液体原料を供給した場合の方が２倍以上高い効率が得られた。このことから本研究の手法
によって、液体原料をうまく分解し水素を製造可能であることが確認された。液中プラズマ法を
用いて水素製造を行った先行研究①,②では、n-ドデカンを分解した場合の効率は 0.13 Nm3/kWh 
であり、また n-ドデカンのプラズマ分解と水蒸気(H2O)改質を組み合わせた場合の効率は 0.28 
Nm3/kWh だった。先行研究では、プラズマ分解と水蒸気改質を組み合わせることで、プラズマ分
解のみの場合より効率が向上したものの、水蒸気によって酸素が供給され、COや CO2が発生する
という問題があった。これに対し本研究では水蒸気改質を導入せず、CO2排出なしに、従来の液
中プラズマ法の効率の約２倍の効率である 0.25 – 0.26 Nm3/kWh が得られた。 
 
表２ 本研究及び先行研究の実験条件、水素製造効率、排出ガス組成 

 
 
以上の結果を踏まえ、更に効率を向上させるための検討

を行った。表２に示す本研究の排出ガスの組成を見ると、
キャリアガスであるメタンの割合が 89.1 〜 96.5 % とな
っており、これは反応炉に供給されたメタンのほとんどが
分解されず、そのまま炉外に排出されていることを示す。
従って、水素製造中の反応炉内は図２(a)に示すような状態
となっており、プラズマから原料流への熱拡散がまだ相当
量残っていると考えられる。そのため、本研究の手法で従
来法より効率が向上するのは、上述の対策(b)によるプラズ
マの安定化効果によるものであると考えられる。これに加
えて、液体原料が蒸気および微細なミストとして供給され
たことで反応面積が広がったことも効率向上の理由として
考えられる。プラズマから周囲への熱拡散を防止するため、
図２(b)に示すような流路断面積 φ 3 mm のより狭い断熱
反応炉を作製した。また電極間距離を 1.5 mm に増加させ、
流路断面に対するプラズマの面積率を増加させた。その結
果、排出ガス中の水素割合は 30 % に向上し、メタン割合
は 60 % に低下した。しかし、効率自体は変化しなかった。
この結果から、断面方向への熱拡散を抑えるには、流路断
面におけるプラズマの面積率を 100 % にする必要があると
考えられる。しかし、3,000 K 以上の温度をもつプラズマ
が炉内壁に直接接触すると、炉が溶融してしまう恐れがあ
る。また、断面方向だけでなく、流れ方向に生じる熱拡散も
抑制する必要があるが、現状の系では困難である。従って、熱拡散の抑制は現状が限界であり、
より高効率を得るためには熱回収システムを導入し、原料流れに拡散した熱を次に供給される
原料の予熱に用いることが有効であると考えられる。以上の成果は、超高効率水素製造実現のた
めに有益であり、将来的に水素製造のためのエネルギーコストを低下させることで、持続型社会
実現に向けた水素エネルギー普及に役立つ。 
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