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【はじめに】 

分子の振動状態を励起すると、触媒表面への化

学吸着確率が増加することが報告されており、こ

の化学吸着確率の促進は、プラズマの生成によっ

て触媒表面での反応速度が向上する「プラズマ触

媒」のメカニズムである可能性がある。今回は、

低ガス圧 N2-H2プラズマにおける NH3密度および

N2の転換率に関する実験結果を示し、NH3の生成

反応における振動励起状態窒素分子の寄与につい

て議論する。 

【実験方法】 

フォトンファクトリーにおけるXAFS測定用ビ

ームラインの限られたスペースに設置できるよう

に設計された小型プラズマチャンバーに、市販の

ECRプラズマ源を上部から挿入した。プラズマ源

は、同軸スリースタブチューナーと同軸ケーブル

を介して2.45 GHzのマイクロ波電源に接続した。

チャンバー内を排気した後、マスフローコントロ

ーラを用いてN2とH2を導入した。プラズマチャン

バーは、直径0.5 mmのオリフィスを介して四重極

質量分析計（QMS）を備えた別のチャンバーに接

続した。QMSにおける電子ビームのエネルギーは

可変であり、QMSにおけるイオン化反応によって

生成される特定の質量電荷比をもつイオンの電流

を電子エネルギーの関数として測定した。また、

電子ビームのエネルギー70 eVにおける質量スペ

クトルを様々なプラズマ条件において測定した。 

【実験結果及び考察】  

図 1 は、N+の電流と QMS における電子ビーム

のエネルギーとの関係で、プラズマの生成が有無

の場合を比較している。放電前のプラズマチャン

バー内の全圧は 1.0 Pa、プラズマを生成するため

のマイクロ波電力は 70 Wで、N2と H2の混合比は

1:1である。QMSにおける N+の生成過程には Nの

直接電離および N2の解離性電離の二つがあり、そ

れぞれの閾値エネルギーは 14.5 eVおよび 24.3 eV

である。図 1の閾値イオン化特性において Nの直

接電離による電流は検出限界を下回っており、こ

のことから、N 密度は N2密度の 0.1%未満である

と評価できる。図 2 は、0.5 Pa の N2プラズマに

H2を添加した時の NH3
+の電流から評価した NH3

密度および N2の転換率を示している。マイクロ波

電力は 70 W である。純 N2プラズマにおける N2

密度の減少（転換率）は検出限界以下であったが、

H2を添加することによりN2密度の減少がみられ、

NH3に転換されていることがわかる。N2と H2の分

圧が共に 0.5 Paの時のN2の転換率は約 14%であり，

これは図 1から評価される N密度の上限値よりも

桁違いに大きい。したがって、N が真空容器壁に

吸着し、触媒反応によって NH3が生成されたとは

考えられない。一方、H2の分圧が 0.5 Paの時、閾

値イオン化法によって評価した N2 の振動温度は

約 1500 K であり、振動励起状態の密度は N 密度

よりもはるかに高い。以上のことから、NH3 の生

成反応における振動励起状態 N2 の寄与が示唆さ

れる。 

本研究は JST CREST (JPMJCR19R3)のサポート

を受けている。 

 
Figure 1. Threshold ionization curves at m/e=14 in 

the presence and absence of plasma. 

 
Figure 2. Density of NH3 and conversion of N2 as a 

function of H2 partial pressure. 
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