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【はじめに】 

 アンモニアは、重要な化学物質であり、その合
成には 100 年間以上ハーバーボッシュ法が主に用
いられてきた[1]。この方法には大規模な設備が必
要なため、現地生産や小規模生産に対応できる合
成法への需要があり、触媒を用いた合成技術が注
目されている[2]。気液界面プラズマを利用した合
成法が存在し、水と空気から比較的効率よくアン
モニアが合成できることが報告されている[3]。著
者らも液体電極を用いた大気圧グロー放電による
アンモニア合成について検証してきた[4]。液体の
極性が合成量に与える影響が大きく、原因を気液
界面の作用によるものと考えていたが、気相中の
水蒸気量がアンモニア合成に影響するという報告
がある[5]。そこで本研究では、液体極性の違いに
よる合成量変化の原因としての水分子の可能性を
検証することを目的とした。液体電極を用いずに
金属メッシュを電極として用い、プラズマ周辺ガ
スの加湿によるアンモニア合成量の変化を調べた。 
【実験方法】 

Fig.1 に実験装置を示す。内径 500m 金属のノ
ズル電極と金属メッシュ電極の間に直流電圧を印
加し放電を形成した。電極間距離は 1mm とした。
実験は密閉容器内で行い、ノズルから Heガスを流
量 200sccm でメッシュに垂直に噴射した。ノズル
の周りに出口径 5mm のガイドを設置し、N2のシ
ールドガスを流量 3.00L/minで流した。メッシュに
は SUS304 の 200meshを用い、電源部陰極側と接
続した。ノズルは陽極側と接続し、電流が 5.0mA

となるよう電極間に電圧をかけ、放電を起こした。
容器からの排気中のアンモニア濃度を測定した。
測定には、アンモニアと硫酸の中和による呈色反
応を原理とする検知管式気体測定器を用いた。ま
た、四重極質量分析計(QMS）を用いて、放電前の
排気に含まれる水分子濃度を測定した。 

【実験結果及び考察】 

Fig.2にメッシュ電極を用いた際、N2ガスを加湿
した場合としなかった場合それぞれの排気中アン
モニア濃度を示す。いずれの時間でも N2ガスを加
湿した場合の方がしてない場合の２倍程度のアン
モニアが検出された。これは、N2ガスを加湿した
ことによるプラズマ周辺の水分子量の増加がアン
モニア合成に寄与したことが原因であると推定さ
れる。液体電極を用いた放電においても同様に水
分子による寄与が起こることが予想される。また、
液体陰極では液体陽極以上の液滴が気相に向かっ
て放出することが知られていることから[6]、液体
電極の極性による合成量変化の一因は気相中の水

分子密度の変化であると考えることができる。こ
れまでプラズマによるアンモニア合成において重
要な要因は気液界面の存在であると考えられてき
たが、気相中の水分子の存在がより重要である可
能性がこの実験によって示唆された。放電前の気
相中の水分子濃度は、加湿ありでは 2.14vol%、加
湿なしでは 0.37vol%であった。 
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Fig. 1  Experimental apparatus 

 
Fig. 2  Contribution of humidification  

to amount of ammonia synthesis 
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