
香川大学・創造工学部・教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１６２０１

基盤研究(C)（一般）

2018～2014

石炭燃焼に伴う微量有害金属のPM2.5への濃縮・凝縮機構の解明

Elucidation of the concentration and condensation mechanism of trace harmful 
metals to PM2.5 in coal combustion

８０２６２９７１研究者番号：

奥村　幸彦（Okumura, Yukihiko）

研究期間：

２６４２０１６３

年 月 日現在  元   ６ １４

円     3,800,000

研究成果の概要（和文）：性状（灰融点，灰分量，粘結塊化性）の異なるコークス粉を得た．それらを層状に配
置，燃焼させて，ＰＭ生成に及ぼす諸因子の影響を抽出した．その結果，
(1)1000℃以下の低温燃焼下においてPM2.5灰が発生しやすい．(2)低融点灰（1230℃付近）を含有するコークス
粉の燃焼においては，PM2.5灰の生成量が大きく減少する．これは，灰粒子の溶融・合体による大粒子化が高融
点灰（1450℃付近）を含有するコークスと比較して顕著であるためである．(3)層状燃焼場におけるPM2.5灰の発
生は，粘結性を有する炭種あるいは低融点灰含有のコークス粉を混焼することより抑制できる．

研究成果の概要（英文）：Multiple types of coal were pyrolyzed to obtain coke particles with 
different properties (melting point, amount of ash, caking and agglomerating properties). The coke 
particles were arranged to form layers and they were combusted. The effects of various factors on PM
 formation were then investigated. 
(1) PM 2.5 was easily formed in a low temperature atmosphere (below 1000°C).(2) Combustion of coke 
particles produced from ash with a low melting point (approximately 1230°C) resulted in formation 
of lower amounts of PM 2.5 than combustion of coke particles from ash with a high melting point 
(approximately 1450°C). This is because the melting and coalescence of ash particles were easier in
 the former ash than in the latter ash.(3) The PM 2.5 formation can be suppressed by blending coal 
containing ash with a low melting point. In addition, The PM 2.5 formation can be suppressed by 
blending coal with a high value of the indicator. 

研究分野： 熱工学

キーワード： 灰　粒子状浮遊物質　炭種　コークス　多環芳香族　バイオマス

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
健康被害を抑えるためにも，大気中への飛散を低減するためにも，燃焼から発生する微粒子（PM2.5）の生成機
構および石炭燃焼におけるＰＭ灰への微量有害元素の濃縮・凝縮現象の解明が必須である．本研究においては，
近接する層状のコークス粉の燃焼から発生するPMの生成機構を調査するために基礎的な実験を実施した．調査項
目は，(i) PM生成に及ぼす温度の影響，(ii) PM生成に及ぼすコークス内の灰性状（灰融点，灰分量）の影響，
(iii) PM生成に及ぼすコークス性状（粘結塊化性）の影響である．
　加えて，石炭揮発分中の多環芳香族炭化水素（PAHs）を起源とするＰＭ生成についても調査した．
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１． 研究開始当初の背景 

 

健康被害を抑えるためにも，大気中への飛散を低減するためにも，燃焼から発生する微粒子
（PM2.5）の生成機構の解明が必須である．加えて，石炭・バイオマス燃焼におけるＰＭ灰へ
の微量有害元素の濃縮・凝縮現象の解明が重要となる．本研究においては，近接する層状のコ
ークス粉の燃焼から発生する PM の生成機構を調査するために基礎的な実験を実施した．調査
項目は，PM 生成に及ぼす (i)燃焼温度の影響，(ii)コークス灰性状（灰融点，灰分量）の影響，
(iii)コークス性状（粘結性：塊状形成）の影響である．上記の(ii), (iii)の研究項目については，
どのようなコークス粉であれば，層状燃焼において PM2.5 がより減少するかを明らかにする目
的がある．上記の実験に加えて，石炭揮発分中の多環芳香族炭化水素（PAHs）を起源とする
ＰＭ生成についても調査した． 

 

２． 研究の目的 

 

微粉炭燃焼からのＰＭの生成には，(１)燃焼灰を起源とする生成，および(２)揮発分中の多環
芳香族炭化水素（PAHs）を起源とする経路が存在する．石炭燃焼あるいは石炭ガス化において，
(１)における詳細な PM 生成過程および (２)における PAHs 成分および収率を把握することは
PM2.5 の生成特性を知るために重要である． 
そこで本研究では，性状（灰融点，灰分量，粘結塊化性）の異なるコークス粉を得て，それ

らを層状に配置，燃焼させて，ＰＭ灰生成に及ぼす諸因子の影響を抽出した（(１)）．加えて，
PAHsの成分およびそれらの収率を明らかにするために，原炭の熱分解および GC-MS等を用いて， 

PAHs収率に及ぼす昇温速度の影響と PAHs収率に及ぼす炭種の影響を明らかにした（(２)）． 
 

３． 研究の方法 

 

(１) 熱分解時における最高到達温度と燃焼時における炉内温度は同一とした．燃焼実験では，
図 1の炉を用いて，チャー燃焼により燃焼灰を得る．高温の空気雰囲気（高温場）を設定し，
その炉内にロボットハンドにより，チャーの入った粒子セル（5.0×12.0×2.0mm高さ：固定床）
を投入（等速搬送：80ｍm/s）する．一定温度場（1000℃，あるいは 800℃，1100℃一定）で 9
分間にわたって空気燃焼させて燃焼灰を得る（空気比：1.0 以上）． 

セルに残った燃焼灰の粒子径解析に関しては島津製作所の SALD-7100（図 2）を，顕微観測
に関しては日本電子株式会社の電子顕微鏡 JSM-7100Fを使用した．波長 375nm のレーザ光を液
体中に散乱させた試料に照射すると，試料の粒子径の大きさによって光の散乱パターンが変わ
る．この散乱パターンを側方センサ，後方センサ，前方センサ（センサ数：側方センサ１およ
び後方センサ 4 を含む 81素子）で読み取り解析することで，ある粒子径の粒子が体積当たりに
どれくらい存在しているのかを計測する．粒子計測装置は粒径 10nmから 300μmまで測定可能
な，光回折・散乱法（図 2下図）を用いた測定装置である． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 

図 1 燃焼実験装置（コークス製造にも本炉を使用） 図 2 粒径分布計測装置（SALD-7100） 
 

(２) 原炭の熱分解では、ふく射型ゴールドイメージ炉（図 3）を用いて石炭試料大型試料セル
(石炭：約 1.0g)をアルゴン雰囲気下で急速加熱する．1000℃まで昇温した時点でふく射加熱を
中止(装置への電圧印加を遮断)し，急速冷却する．ふく射に対して透明なアルゴンガスおよび
石英製反応管を使用しているため，放出タール，放出ガスは石炭粒子外で周囲ガスによりクエ
ンチされる構造となっている．本装置により，チャー収率，タール収率，各ガス収率を計測す

0

200

400

600

800

1000

1200

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100110120130140150160170180190

炉
内

温
度

[℃
]

距離 [mm]

800℃

1000 ℃

1100 ℃

Exposure gas Time Pressure(MPa) Air excess ratio Height of bed

Air 9 min. 0.1 1.2 2.0 mm (55mg)

前
方
セ
ン
サ

試料セル

後方センサ

側方センサ

光
源



GC （TCD,FID）

GC-8A

Flow meter

Sampling bag

Ribbon heater

Control unit of 

thermo balance

PC

Infrared gold image furnace

Biomass sample

Tar trap
Quartz glass tube

Ar gas cylinder

Cooling water

and ice

Pressure gauge

Vacuum gauge 

Vacuum pump

る．タール成分を分析する場合には，タールトラップの代わりにインピンジャーを用いる．（放
出されたタールはキャリヤーガスで運ばれてインピンジャーで捕集される．）インピンジャーは
一段目にドライアイスで冷却したイソプロピルアルコール溶媒で，２段目も同様に冷却された
アセトン溶媒で捕集するように構成されている． インピンジャーは，ガラス玉が容器内に多く
配置されており，バブリングの表面積を大きくしているため，高効率冷却が可能な構造になっ
ている． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 3  熱分解装置（熱天秤）     図 4 ガスクロマト質量分析計：タール分析 
（GCMS-QP2010 Ultra） 

 
捕集したタールの成分分析には㈱島津製作所の Gas Chromatography-Mass Spectrometry（図

4）を使用した。カラムは Rtx-5MSを，キャリアガスは He を選定し，試料気化室温度は 280℃
とした。タール分析条件はオーブン温度を 40℃（5分保持）→昇温：10℃/分→ 320℃（5分保
持）のように段階的に上昇させる方法で、精度がよいとされるキャリアガスの線速度一定 (40 
cm/秒)の制御モードで分析を行った．ピーク分離を良くする精緻化をはかった結果，スプリッ
ト比は 20 に決定した。最も精度が高いとされる内部標準法により 52 種類のタール成分が定量
された．（3 点の濃度から引いた検量線を作成した．標準混合試料の溶媒はアセトンを用いた．）
その他 54 種のタール成分に対しては Toluene-D8の TIC のピーク面積値を基に，半定量分析を
行った． 
 
４. 研究成果 

 
以下に実験により得られた結果を示す． 
 

（１）燃焼灰を起源とするＰＭ生成を研究・調査した．コーク性状（灰融点，灰分量，粘結塊
化性）の異なるコークス粉を層状に配置，燃焼させて，ＰＭ生成（灰）に及ぼす諸因子の
影響を抽出した．その結果， 

①1000℃以下の低温雰囲気下において PM2.5が発生しやすい． 
②低融点灰（1230℃付近）を含有するコークス粉の燃焼においては，PM2.5 灰の生成量が大
きく減少する．これは，近接する灰粒子の溶融・合体が高融点灰（1450℃付近）を含有す
るコークスと比較して顕著であるためである． 

③層状燃焼する場では，粘結性を有する炭種，あるいは低融点灰含有のコークス粉を選択す
ることより，PM2.5 の発生が抑制できる．それらの混炭割合が増加するに伴い PM2.5 の生
成量は減少する． 

④石炭中の金属微量元素（灰成分）の影響を，さらにはバイオマス種も対象に含めて明らか
にすることができた． 

 
（２）石炭の揮発分中における多環芳香族炭化水素（PAHs）を起源とするＰＭを研究・調査し

た．その結果， 
① 昇温速度の増加に伴いタール液分の収率が増加し，急速昇温時のタール成分はより多環

の構造になる． 
② 3環以上の多環芳香族の成分は，主として，アセナフチレン，フェナントレン，フルオレ

ン等（図 5）であった． 5 環以上の成分では，ベンゾピレン，インデノピレン，ディベ
ンゾアントラセン等の成分が主に観測される．  

③ 4 環以上の多環芳香族炭化水素において，PAHs 収率と原炭原子比 H/C との相関はフェナ
ントレン，アントラセンの液分以外には認められない（図 6）． これは，PAHs のスート
化と PM粒子化に起因するためだと考えられる． 



④ 石炭燃焼の過濃域においてはピレンの多量発生が観測されており，これら多環芳香族成
分の増加は，すす，癌化物質および PM の発生につながっている． 

⑤ 上記の石炭研究に加えて，バイオマスの揮発分中の多環芳香族炭化水素（PAHs）を起源
とするＰＭ生成についても調査を行った． 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 5 石炭タールにおける高収率物質（量の議論） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 6 インデノピレン収率に及ぼす H/Cの影響 
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