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研究成果の概要（和文）：近年，健康へ与える影響が大きい大気汚染物質として，微小粒子が注目を集めてい
る．生活を支える各種燃焼機器は，効率向上の観点から高圧下での運転が求められている．そのような条件下に
おいては，実験の困難さ故，微小粒子の生成メカニズムについて不明な部分も多い．本研究では，高圧下におけ
る微小粒子状物質の計測を行うと共に，生成機構解明と予測モデルの開発を目的として研究を行った．その結
果，高圧条件に対応した予測モデルの開発指針を得ることができた．

研究成果の概要（英文）：Due to the harmful influence of fine particles on human heath, the 
particulate mass and number regulations are included in the European emission standards for 
passenger cars, indicating that further understanding of soot particle formation under high pressure
 conditions and construction of a prediction model are required. In this study, measurements of the 
particle volume fraction and soot pre-cursors were carried out for counter flow non-premixed propane
 flames at elevated pressure. Experimental results were compared with numerical results calculated 
by using existing soot particle prediction models. As a result, we have obtained development 
guidelines for a soot prediction model applicable to high pressure conditions.

研究分野：燃焼工学
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１．研究開始当初の背景 

 近年，PM2.5 という言葉が浸透したように，
大気汚染物質として微小粒子状物質（PM）
が注目を集めている．PM とは，固体，液体
を含め大気中に浮遊する粒子を大気汚染の
原因として考えた場合の総称である．その中
でも PM2.5 は，浮遊する粒子のうちその直
径が概ね 2.5m 以下のものである．数m 以
下の粒子は気管支，肺と深く到達し，健康へ
与える影響が大きいとされる．そのため，例
えば内燃機関では，欧州においてガソリンエ
ンジンに対する PM 規制が 2014 年，2017 年
と段階的に強化された．そこでは PM 排出個
数について基準が示されている．前述のとお
り微小粒子が健康へ与える影響を考慮して
の基準であり，規制は厳しく，対応の手段に
よって熱効率が 5%程度低下することが懸念
されている．一方で，生活を支える各種燃焼
機器は，高圧下，つまりは微小粒子が生成し
やすい条件での運転が求められつつある．そ
のような条件下においては，実験の困難さ故，
微小粒子の生成メカニズムについて不明な
部分も多い．そのため，微粒子生成特性の解
明とモデル化が望まれている． 

 

２．研究の目的 

 本研究は，工場・自動車等の燃焼機器によ
ってもたらされる PM に着目し，圧力がすす
生成特性に及ぼす影響を明らかにすること
を目的としている．図 1 に，大気中に浮遊す
る粒子状物質の個数分布とその成長過程の
様子を示す．図中，2.5m 程度以下が微小粒
子，0.1m 程度以下が超微粒子とされる．燃
焼過程では，生成物のうち一部は環状物質
（PAH）として成長する．PAH は 4 環以上
で複数の分子が結合し，数 nm 程度の粒子核
を形成する．その後，粒子が小さい間は粒子
表面への気相分子の表面反応を中心に，ある
程度成長した粒子は相互に衝突して凝集を
繰り返し，成長してゆくと考えられている．
本研究では，このような過程について圧力が
及ぼす影響を調べるために，PAH およびすす
生成量の計測実験，さらには数値解析による
モデル分析を行った． 

 

 

図 1 粒子状物質の成長過程 

 

３．研究の方法 

 実験には定容器内に配置された対向流燃

焼器を用いた．図 2 に実験システムの概略を
示す．対向流燃焼器では，向かい合った 2 つ
のダクトから酸化剤流および燃料流を供給
することによって，中心軸上に 1 次元定常火
炎が形成可能である．各ガスの流量調整には
マスフローコントローラーを用いた．燃焼実
験時には，まず真空ポンプを用いて容器内の
気体を除去し，その後，窒素を充填しながら
圧力調整を行った．次に，酸化剤流および燃
料流を指定条件で流入させた上で点火を行
い，最終的な圧力調整を行った．なお，高圧
下で安定した実験を行うために，燃料は気体
燃料であるプロパンとした． 

図 2 対向流燃焼実験システム 
 
 化学種分析には，加熱脱着装置付ガスクロ
マトグラフおよび質量検出器（TD-GC/MS）を
用いた．図 3 に本研究で制作した採取装置の
概略を示す．燃焼ガスはプローブ，シリンジ
を用いて採取した．プローブから吸引された
試料はフィルターにて粒子が除去された後，
ガラス管内に充填された吸着剤を通過する．
試料採取後，吸着管は加熱脱着装置に挿入さ
れ，昇温プログラムに基づいて試料を脱着さ
せた後，ガスクロマトグラフで分離し，質量
検出器を用いて検出した．本研究では PAH と
して，3 環のフェナントレン（A3）および 4
環のピレン（A4）を計測対象とした．すす体
積濃度（Particle Volume Fraction，以下 PVF）
の計測にはレーザー透過光減衰法を用いた．
光源には He-Ne レーザーを用い，分光器で分
光された光強度をフォトマルで検出した．
PAH，PVF いずれも，予備的な数値解析結果で
最大値を示した，燃料ダクト出口から 3 mm
を計測座標とした． 

図 3 試料ガス採取装置 
 
 数値計算には Chemkin-Pro（1）の Opposed 
Flow モデルを用いた．気相反応およびすす成
長モデルには Saggese らの機構（2）（297 化学
種，16,797 素反応，以降 CRECK）を用いた．
なお，すす成長過程はセクショナル法で記述
されている． 
 

 



４．研究成果 
 本研究ではまず，常圧ではすす生成量が少
なく，圧力によってすす生成量が大きく変化
する条件を特定した．圧力は，0.1，0.15，
0.2 MPa とした．図 4 に特定した拡散火炎の
直接写真を数例示す．図から，圧力上昇に伴
い輝炎強度が増加していることがわかる．な
お，これらの条件において，燃料流は窒素お
よびプロパンで構成され，そのモル分率は
0.8 および 0.2，流速は 14.6 cm/s，酸化剤流
は窒素および酸素で構成され，モル分率は
0.693 および 0.307，流速は 14.9 cm/s であ
る． 

図 4 拡散火炎の直接写真 
 
 図 5に PAH の検出結果と数値解析結果を示
す．実験結果は MS による検出カウント値，
数値解析結果は2章で述べた通りプローブに
よる吸引領域に存在する物質量を示してお
り，圧力（投入燃料量に対応）で除した上で，
0.1 MPa を基準とした変化率を表している．
図から，数値解析結果は圧力の上昇に伴い A3，
A4 いずれも増加することがわかる．一方，実
験結果は A3 は概ね一定であるのに対して A4
が大きく増加することがわかる 

図 5 PAH の圧力に対する変化率 
 
 図 6 に，すす体積濃度の圧力による変化率
を示す．数値解析値は，レーザー直径である
2 mm に対応した区間を積分して示してある．
また，各圧力による結果は圧力で除した上で，
0.1 MPa を基準とした変化率を表している．
図から，圧力の増加に伴い，すす体積分率が
大きく増加することがわかる．また，数値計
算結果は実験値の傾向を定性的には良く再
現することがわかる．一方，計算値は実験値
に対して増加率が大きい．また，図 5 および
図 6 から，すす生成量は圧力に対して，すす
前駆体の増加率以上に増加している．このよ
うな傾向について，数値モデルを分析するこ
とによって調べた． 
 

図 6 すす体積分率の圧力に対する変化率 
 
 本研究では粒子成長に関わる因子をモデ
ル分析によって調査した．評価は CRECK モデ
ルで行った．以降，BINxx はあるサイズの粒
子を表す．計算された粒子直径を整理した結
果，本研究の範囲では 10 - 50 nm 程度が主
な粒子サイズであった．そこで，BIN12（10.14 
nm）から BIN13（13.27 nm）への成長過程，お
よび BIN15（28.63 nm）から BIN16（42.98 nm）
への成長過程について調べた．それぞれの成
長速度が最も大きくなる座標において，図 7
には BIN12Aから BIN13Aへの，図 8 には BIN15A
から BIN16Aへの上位の反応（物理現象）とそ
の反応速度を示す．各反応は反応物として 2
化学種が関与していることから，密度の影響
を除去するため，各速度は圧力の 2 乗で除し
た値を示している．なお，他の粒子サイズに
おいても概ね同様の傾向であった．これらの
反応はいずれも，1 環から 7 環程度の比較的
小さな芳香族炭化水素が粒子表面に付着す
る現象を表している．図から，これらの反応
が圧力に対して大きく増加しており，図 6 に
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R5 : BIN1B+BIN12A=>0.9995BIN12A+5.0E-4BIN13A+2.5H2 

R4 : INDENYL+BIN12A=>0.999775BIN12A+2.25E-4BIN13A+1.875H2+H 

R3 : C6H4C2H+BIN12A=>0.9998BIN12A+2.0E-4BIN13A+H2+H 

R2 : C7H7+BIN12A=>0.999825BIN12A+1.75E-4BIN13A+2.125H2+H 

R1 : C6H5+BIN12A=>0.99985BIN12A+1.5E-4BIN13A+1.25H2+H 

 

図 7 粒子成長に影響が大きい反応の速度 
（BIN12A -> BIN13A） 



示すPVFの傾向と整合性があると考えられる．
以上から，このような現象の最適化が，モデ
ル開発のポイントの一つと言える．現在，常
圧ではモデル最適化を進めており（3），今後，
圧力に対する傾向の最適化を進める指針が
得られた． 
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R5 : BIN1B+BIN15A=>0.9999375BIN15A+6.25E-5BIN16A+3.5H2 

R4 : INDENYL+BIN15A=>0.999971875BIN15A+2.8125E-5BIN16A+2.325H2+H 
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R1 : C6H5+BIN15A=>0.99998125BIN15A+1.875E-5BIN16A+1.55H2+H 

 

図 8 粒子成長に影響が大きい反応の速度 
（BIN15A -> BIN16A） 
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