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Abstract (Aim, Use
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Contents)

近年、再生可能エネルギー由来の水素を原料としたグリーンアンモニアの生産が注
目されている。再生可能エネルギーは、集約的ではなく分散的な特徴を有している
ため、効率的なアンモニア生産を行うためには生産プラントの小型分散化が必要で
ある。しかし、既存の量産技術であるハーバー・ボッシュ法は、多量のエネルギー
を投じてアンモニアを生産するため、必然的に生産プラントの規模が大きくなる。
そこで、規模の縮小により分散コストを抑えることを目標とした新規アンモニア合
成プロセスが模索されている。本研究では、以下の化学ループ法によるLi17Sn4合金
を用いたアンモニア合成プロセスを考える。なお、Li-SnはLi17Sn4よりもLi割合の低
い金属間化合物を表しており、反応係数は省略した。窒化反応               Li17Sn4 +
N2 → Li3N + Li-Sn水素化反応           Li3N + H2 → LiH + NH3再生反応               LiH +
Li-Sn → Li17Sn4 + H2 上記プロセスは0.1 MPa、500 ℃以下と比較的温和な条件で反
応が進行するが、実用化にはさらなる材料性能の向上が求められる。本研究で
は、Li17Sn4合金に対して適切な添加物を加えることにより、初期反応である窒化反
応の特性を調査し、添加物効果の有無について検討した。

実験
Experimental

モル比で17：4となるように秤量したLiとSnをステンレス製反応容器に封入し、5
℃/minで室温から500 ℃まで加熱後10時間保持することによりLi17Sn4合金を作製
した。次に、Li17Sn4合金に対して20 wt.%のZnを秤量し、ボールミリング法（400
rpm, 1 h）により混合し、Li17Sn4 - 20 wt.%Zn合金を得た。また、単体Li17Sn4合金に
対しても同様の条件でボールミリング処理を行い、Zn添加試料に対する比較材とし
た。作製した試料に対して、窒化反応特性評価と結晶構造解析及び7Liの固体NMR
測定を行った。

結果と考察
Results and Discussion

複数回の実験によって得られたZn添加前後の試料におけるTG曲線の平均を調査し
た。両試料とも、窒化反応に伴う重量増加が確認されたが、特にZn添加試料では窒
化反応の初期段階における重量変化率が単体試料よりも向上しており、反応速度が
向上したと言える。窒化後におけるZn添加試料の結晶構造をXRDにより解析した結
果、三元系Li-Sn-Zn相の形成が示唆され、これがLi17Sn4合金の窒化性能向上への大
きな鍵になると推察される。
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