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研究成果の概要（和文）：  近年，日本では発電量が不安定な再生可能エネルギー発電を大量投入した低炭素社
会に移行し始めている。そこで，電力系統の安定性の観点からも余剰に生産した電力を化学エネルギーに貯蔵し
輸送する技術の必要性が高まっている。本研究計画では窒化マグネシウムを新しい固体のエネルギーキャリアと
して提案し，再利用することで未来の低炭素社会に対応したクリーンエネルギー循環社会の実現を目指す。
  本研究の研究成果として窒素水素混合ガス雰囲気下の大気圧プラズマ合成手法を用いてCO2フリーの窒化マグ
ネシウムを合成することは可能であること突き止めた。さらに，多段合成実験を実施し，窒化処理の原理解明を
行った。

研究成果の概要（英文）：　In recent years, Japan has begun to shift to a low-carbon society with a 
large input of renewable energy generation, which is unstable in terms of power generation. 
Therefore, there is a growing need for technology to store and transport surplus electricity 
produced in chemical energy from the viewpoint of the stability of the power system. In this 
research project, magnesium nitride is proposed as a new solid energy carrier, and its reuse is 
aimed at realizing a clean energy recycling society for the future low-carbon society.
  As a result of this research, we found that it is possible to synthesize CO2-free magnesium 
nitride using atmospheric pressure plasma synthesis under a nitrogen-hydrogen mixed gas atmosphere. 
Furthermore, multi-step synthesis experiments were conducted to elucidate the principle of the 
nitridation process.

研究分野：大気圧プラズマ応用工学

キーワード： 大気圧非熱平衡プラズマ　エネルギーキャリア　アンモニア　窒化処理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では金属酸化物の中でも特に化学結合が強く，還元しにくい酸化マグネシウムを窒化処理の対象として選
んでいる。従来酸化マグネシウムを還元するには数百度以上の高温と還元剤が必要不可欠であった。本研究では
室温の大気圧プラズマで酸化マグネシウムを窒化することができた。そのため，大気圧プラズマを用いた窒化処
理手法は他の金属酸化物に対しても同様に窒化処理効果があると考えられ，新たな金属窒化物の製造法として学
術的意義，社会的意義が大きいと考えられる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
近年，低炭素社会の実現に向けて発電量が不安定な再生可能エネルギーを化学エネルギー（水

素など）の形で貯蔵・輸送する技術の重要性が叫ばれている。しかし，水素は直接貯蔵しにくい

ため，有機ハイドライトやアンモニアといった水素キャリアを用いる方法が有望視されている。

有機ハイドライトは安全な水素キャリアであるが，質量水素密度は 6 mass%程度である上，脱水

素に約 10%程度のエネルギーが必要であるためエネルギー変換効率が低いという問題点がある。

一方アンモニアは，17.8 mass%の質量水素密度を有しており，大量生産技術が確立され，燃料と

いう形で直接利用できるエネルギーキャリアとして現在有望視されている(1)。しかし，アンモニ

アを再生可能エネルギーで生成した少量の水素 (10 トン以下/日)から合成すると生成コストが

高いことから，現在のアンモニア合成手法はメタンを水素源としており，CO2フリー化が重要な

課題である。また，アンモニア自体が爆発物と劇物に指定されているので，取り扱う際に安全面

を配慮する必要といった問題も存在する。そこで，採択者は窒化マグネシウムを新しい安全なア

ンモニアキャリアとして提案し、アンモニア合成での CO2 フリー化と安全性の問題の解決を目

指す。 

 一方，年々増加している風力，太陽光発電は発電量が不安定であるため，電力系統の安定性を

維持する上で予測以上の発電を行った場合は余剰発電分を電力系統から切り離している。今後

も分散型再生可能エネルギー発電源は増加する一方であるため，余剰電力もますます増加する

と考えられる。そこで応募者は余剰電力のみを有効活用できるエネルギー循環システムを目指

す。本研究で提案する大気圧プラズマ合成手法は，加熱などの準備が必要なく，小規模で消費電

力を自在に変更できることから余剰電力の有効活用に合致した合成手法である。 

 
２．研究の目的 

本研究は再生可能エネルギー発電の余剰電力を用いたクリーンエネルギー循環システムの開

発を研究目的とする。本研究の学術的独自性と創造性は以下の三点である。 

 機物である窒化マグネシウムを安全なエネルギーキャリアとして注目した点。 

窒化マグネシウムは以下のような特徴を持つ人工物であるため，特に長期間貯蔵できる安

全な固体エネルギーキャリアとして採択者が世界で初めて注目した。 

 大気圧プラズマで酸化マグネシウムを直接窒化する点。 

過去に大気圧プラズマを用いた還元反応の研究は，NOx の還元や酸化チタンの窒化反応な

どがある。しかし，金属酸化物の中でも特に化学結合が強く，還元しにくい酸化マグネシ

ウムを還元した例はない。そのため，本研究で大気圧プラズマを用いて酸化マグネシウム

の窒化が達成できれば，他の金属酸化物も同様に窒化できることを示唆し，新たな金属窒

化物の製造法としての学術的波及効果は大きい。 

 エネルギーキャリアの合成に再生可能エネルギー発電の余剰電力のみを用いる点。 

従来のエネルギーキャリア合成の研究では低コスト・大量生産をキーワードに不安定な再

生可能エネルギーをすべてエネルギーキャリアに貯めることを主眼に置いてきた。しかし，

本研究の最終目標は地域のスマートグリッドに組み込み，大量生産された再生可能エネル

ギー発電の余剰電力を有効活用すると同時に長期貯蔵できるエネルギーキャリアの合成で

ある。そのため，本研究で求められるキーワードは小規模分散型，時間応答性の高さであ

る。これらのキーワードに合致した合成手法である大気圧プラズマ合成手法は再生可能エ



ネルギー発電の余剰電力のみを有効に活用できる。 
 
３．研究の方法 
  本研究の研究手法として，大きく分けて以下の 2ステップで行ってきた。 

 水素窒素混合ガス雰囲気下での窒化マグネシウム合成研究 

金属酸化物の中でも特に化学結合が強く，還元しにくい酸化マグネシウムを室温の大

気圧バリア放電を用いて窒化処理した。その際酸化マグネシウムの粒径や反応場の温度，

ガス組成，窒化処理時間等様々な放電条件について調査し，最適な放電条件を発見した。

また，大気圧バリア放電の分光計測を行い，大気圧プラズマで生成した化学的活性種を特

定した。 

 窒化処理のメカニズム解明を目指した多段合成実験 

上記の水素窒素混合ガス雰囲気下での窒化マグネシウム合成時の合成メカニズム解

明をめざして，多段合成実験を行った。例えば水素窒素混合ガス雰囲気下の窒化マグネシ

ウム合成の後に水素ガス雰囲気下での大気圧プラズマ処理を行い，その後また水素窒素混

合ガス雰囲気下での窒化マグネシウム合成を行うなど，試料に異なる化学的活性種を供給

することで，どのようの窒化処理のメカニズムで酸化マグネシウムから窒化マグネシウム

が合成されたかを解明した。 

 

４．研究成果 

  本研究の研究成果として以下の 3点のことが分かった。 

まず，水素窒素混合ガス雰囲気下の大気圧バリア放電を用いて，酸化マグネシウムを窒化さ

せることが出来ることがわかった。特に，窒素水素混合ガス雰囲気下の方が純窒素雰囲気下の時

に比べて遥かに高い濃度が得られた。酸化マグネシウムは非常に化学的に安定であり，加熱処理

で分解するには数百度以上の高温条件と還元剤が必要であったが，室温の大気圧バリア放電で

生成した化学的活性種を用いて酸化マグネシウムの窒化を行えたということは世界で初めてで

ある。 

  次に，反応場の温度が高いと合成された窒化マグネシウムは分解されることから，窒化マグ

ネシウム合成は室温以下の温度条件下で行うことが望ましいことが分かった。これは低温で高

い化学的活性種を供給できる大気圧プラズマならではの反応条件である。そのため，他の金属酸

化物も同様に大気圧プラズマを用いて窒化することができることが示唆された。 

  最後に多段合成実験で酸化マグネシウムを窒化するとき必要な化学的活性種は NH ラジカル

であると考えられることがわかった。Nラジカルや Hラジカルを用いても窒化処理は可能である

が，双方が揃った NH ラジカルの存在下での窒化処理は Nラジカルや Hラジカルしかない条件の

窒化処理よりも遥かに高い濃度の窒化マグネシウムが合成された。 

  以上の研究結果をまとめると低温条件下で NH ラジカルを供給できる大気圧プラズマを用い

ると金属酸化物の窒化処理が可能であると考えられる。 
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