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研究成果の概要（和文）：　製鉄プロセスの高炉から温室効果ガスであるCO2が多量に排出されており、その削
減が急務となっている。コークスの反応過程に発生する灰粒子は高炉の安定操業の重要な要因である通気性に影
響を及ぼす。本研究では、コークスの燃焼・ガス化反応過程における灰粒子特性を解明するために、1673Kにお
けるコークスの燃焼およびガス化実験を行い、SEMにより観察および画像解析を行った。
　その結果、燃焼後のコークスでは粒径の大きな灰粒子（粒径100μm以上）の割合が増加したが、ガス化後のコ
ークスでは粒径の大きな灰粒子の割合が若干増加した。このようなコークスの灰粒子挙動は反応による炭素質の
消費形態の影響を受ける。

研究成果の概要（英文）： Reduction of CO2 emissions from blast furnaces in iron making processes is 
urgently required to control global warming. Fine ash particles derived from coke affect 
permeability in the blast furnace, which is one of the most important factors for the stable 
operation of the furnace. In this work, the behaviors of ash particles in a coke lump during 
combustion or gasification were analyzed experimentally. The combustion and gasification experiments
 were conducted at 1673 K in air and in CO-CO2 atmosphere, respectively. The ash particles in the 
coke lump were observed using a SEM.
 For the coke sample after the combustion experiment, the volume fraction of ash particle with 
diameter more than 100 μm becomes larger than that for the raw coke sample. For the coke sample 
after the gasification experiment, it increased slightly compared with the raw coke sample. The 
behavior of the ash particles in the coke lump is affected by the consumption mechanism of the 
carbonaceous matrix.

研究分野：金属生産工学

キーワード： コークス　燃焼　ガス化　灰粒子

  １版

平成

研究成果の学術的意義や社会的意義
　コークスの燃焼反応およびガス化反応における灰粒子挙動が大きく異なることを見出し、また、ガス化反応に
おける雰囲気ガス中のCO2割合の影響についても知見を得た。この灰粒子挙動の差異は、燃焼反応およびガス化
反応における炭素質の消費挙動の相違に起因することが示唆された。これらの結果は、高炉内におけるコークス
由来の粉発生挙動およびコークス間を流れる融液（溶融鉄およびスラグ）の性状変化（粘性、濡れ性など）の推
定を手助け、低コークス比での高炉の安定操業に役立つものと期待する。これにより、鉄鋼業からのCO2排出量
をさらに削減することが可能となるものと考える。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
鉄鋼業の CO2 排出量は日本全体の総排出量の約 15％にあたる。高炉、焼結機およびコーク

ス炉からなる製銑工程からの CO2排出量が製鉄所全体の約 70％を占めており 1)、特に高炉での
温室効果ガスである CO2の排出量削減が急務となっている。高炉では熱供給や還元、浸炭など
重要な諸反応を炭材が担うため、石炭などの化石燃料は必要不可欠であり、その使用量は年間
約 7 千万トンと膨大である。そのような高炉において、CO2排出量を削減する方法の一つが低
コークス比操業である。しかしながら、低コークス比操業、つまり、高炉内において通気のた
めの構造体の役割を果たしているコークスの使用量低下は高炉内でのコークス層厚の減少を意
味しており、さらには、高炉内でのコークスの反応負荷増大による強度劣化および摩耗をもた
らし、この変化は高炉の安定操業の最も重要な指標の一つである通気性に大きな影響を与える。 
コークスは高炉内を降下する過程において主に CO2 によるガス化反応によって消費される。

このコークス炭素質の消費に伴い、コークス内に散在していた灰粒子がコークス表面に現れ、
コークス由来の粉として炉内に集積することでガス通気性を阻害する。また、コークス表面上
の灰分はコークス間を流れる融液（溶融鉄およびスラグ）と反応することで融液性状（粘性、
濡れ性など）を変化させ 2-6)、液流れに悪影響を及ぼす要因の一つである。さらに、羽口から吹
き込まれた微粉炭由来の灰分と反応することでレースウェイ奥にシェル層が形成され、高炉下
部の通気性に大きな影響を与える 7,8)。このように、コークス中の灰分は高炉の安定操業に必要
不可欠である炉内通気性に大きな影響を及ぼす要因の一つであるにもかかわらず、コークスの
反応過程における灰粒子の挙動については不明な点が多い。 

 
２．研究の目的 
 本研究では、コークスの燃焼およびガス化反応過程における灰粒子挙動およびコークス炭素
質構造の変化の基礎的な解明を目的とし、縦型管状電気炉を用いて所定の実験温度およびガス
雰囲気下におけるコークスの燃焼実験およびガス化実験を行った。燃焼実験およびガス化実験
で得られた反応中断試料の断面組織をデジタルマイクロスコープおよび走査型電子顕微鏡
（SEM : Scanning electron microscope）により観察および画像解析することで、コークスの
燃焼・ガス化過程における灰粒子特性について実験的に検討した。 
 
３．研究の方法 
(1) 実験試料 
 本研究では、実験試料として実機のコークス炉で製造されたコークスを用いた。コークスの
粒径は 10～20mm である。試料中の灰分含有量は 11.3wt％である。酸化性雰囲気および還元性
雰囲気における灰分の溶融特性を表 1に示す。 
 

表 1 灰分の溶融特性（℃） 

 
(2) 実験装置および実験手順 
 コークスの燃焼実験およびガス化実験
に用いた縦型管状電気炉の概略図を図 1に
示す。反応管は内径 60mm のアルミナ製の
円管であり、反応管の上部と下部には冷却
用の水冷ジャケットが装着されている。実
験中の試料重量を連続的に測定するため
に電子天秤が反応管上部に設置してある。
電子天秤の底面には、測定物を吊るして秤
量できるようにフックがついており、その
フックに白金製のバスケットに入れた試
料を吊るしている。ガス流量はマスフロー
コントローラにより制御している。 
実験試料を白金製の試料ホルダーに入

れて、所定温度に昇温しておいた電気炉を
速やかに試料ホルダーの位置まで上昇さ
せた。この際の雰囲気ガスは N2ガスである。
試料が十分加熱され試料温度が安定し、コ
ークス中の揮発分が十分放出した後、反応
を開始させるために、雰囲気ガスを燃焼実
験の場合は空気、ガス化実験の場合は
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図 1 縦型管状電気炉の概略図 



CO-CO2 混合ガスに切り替えた。反応による重量減少（炭素質の消費）を電気炉上部に備え付け
た電子天秤により連続的に測定した。この重量減少よりコークスの反応率（燃焼率、ガス化率）
を算出した。反応率は下記の式により定義した。 

100×
∆

=
FCW
WX    （1）式 

ここで、Xは反応率[%]、∆W は燃焼またはガス化実験でのコークス試料の重量減少量[g]、WFC

はコークス試料中の固定炭素量（FC）[g]である。また、所定の重量減少に到達したら、雰囲気
ガスをN2ガスに切り替えて、燃焼反応およびガス化反応を停止させ、反応中断試料を作製した。 
実験条件を表 2 に示す。実験温度（炉壁温度）は 1673K、雰囲気ガスは燃焼実験の場合は空気、
ガス化実験の場合は組成の異なる CO-CO2混合ガスとした。反応中断試料の反応率は 50、80％で
ある。 
 

表 2 実験条件 

 
(3) 灰粒子径および気孔率の測定方法 
 コークスの燃焼・ガス化実験後、実験試料の外観を撮影した。その後、コークスの燃焼・ガ
ス化実験で得られた反応率 80％の反応中断試料および実験前のコークス試料をエポキシ樹脂
により樹脂埋めし、真空含浸装置にて気泡を取り除くために真空引きを行い、樹脂の固化後、
切断・研磨した。SEM によりこれらの断面組織を観察・撮影した。図 2 に一例として燃焼実験
における反応率 80％の反応中断試料断面の反射電子画像（BSE : Back-scattered electron）
を示す。これは倍率 50倍にて観察視野を少しずつ移動させて撮影した BSE画像を組み合わせる
ことによって、コークス試料全体の BSE 画像となるように作製したものである。図中で白色部
分が灰、明るい灰色部分が炭素質、黒色および暗い灰色部分が空隙および樹脂である。このよ
うに得られた観察面の BSE画像を画像処理ソフトにより二値化処理することで灰粒子とその他
（炭素質および気孔）を識別できるようにした。図中の二値化画像において、白色部分が灰を
示している。この二値化画像を用いて、画像解析により個々の灰粒子の面積を測定し、真球と
仮定して灰粒子の体積相当径を算出した。解析に用いた画像の解像度から粒径 22μm未満の灰
粒子は解析できなかった。また、灰粒子の粒子径測定の方法と同様に、コークス試料の気孔率
を測定した。 

図 2 燃焼実験後のコークス断面の BSE画像および二値化画像 
 
４．研究成果 
(1) コークスの燃焼およびガス化過程における試料および灰粒子形状の変化 
 図 3 に燃焼・ガス化反応過程のコークスの外観写真を示す。燃焼反応においては、コークス
表面に溶融した形跡のある球状の灰粒子が付着しているのが観察された。一方、CO:CO2=50:50
でのガス化反応においては、コークス表面に灰が付着している様子は観察されなかった。この
ように、本実験条件においては、コークスの燃焼・ガス化の反応および灰粒子挙動が大きく異
なることが示唆された。 
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図 3 燃焼・ガス化反応過程のコークスの外観写真 
 
図 4に燃焼・ガス化反応過程におけるコークス試料表面近傍の断面 BSE画像を示す。図中で

白色部分が灰、明るい灰色部分が炭素質、黒色および暗い灰色部分が空隙および樹脂である。
燃焼反応（図 4(b)）においては、溶融・凝集した大きな灰粒子がコークス表面に存在している
のが分かる。一方、CO:CO2=50:50 でのガス化反応（図 4 (c)）においては、一部溶融した灰粒
子が存在したが、燃焼反応のような灰粒子の凝集は観察されなかった。 
 

図 4 燃焼・ガス化反応過程におけるコークス試料表面近傍の断面 BSE画像 
 
(2) コークスの燃焼およびガス化過程における試料および灰粒子形状の変化 
 図5に原コークス（反応率0％）および反応率80%の試料中の灰粒子の粒径別体積割合を示す。
また、粒径 100μm以上の灰粒子の体積割合のみエラーバーをあわせて示す。原コークスと比較
し、燃焼後のコークスでは粒径の大きな灰粒子（粒径 100μm以上）の割合が増加しており、燃
焼反応においてコークス中の灰粒子の凝集が進行していることが分かる。一方、CO:CO2=50:50
でのガス化後のコークスは原コークスと比較して粒径の大きな灰粒子の割合が若干増加した。 
図 6 に原コークス（反応率 0％）およびガス組成の異なる CO-CO2混合ガス下におけるガス化

反応過程で反応中断試料中（反応率 80%）の灰粒子の粒径別体積割合を示す。また、原コーク
スおよび CO:CO2=50:50 でのガス化後のコークスにおける粒径 100μm 以上の灰粒子の体積割合
のみエラーバーをあわせて示す。CO:CO2=75:25 でのガス化後のコークスは原コークスと同じ傾
向を示したが、CO-CO2 混合ガス中の CO2 割合が増加するとともに、原コークスと比較して粒径
の大きな灰粒子（粒径 100μm以上）の割合が増加しており、燃焼後のコークスと同様にガス化
反応においてコークス中の灰粒子の凝集が進行していることが分かる。しかし、灰粒子凝集の
進行程度はガス化反応では燃焼反応ほど大きくない。 
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図 5 原コークス（反応率 0％）および反応率 80%の試料中の灰粒子の粒径別体積割合 
 

図 6 灰粒子の粒径別体積割合への雰囲気ガス中 CO2割合の影響 
 
(3) コークスの燃焼およびガス化過程における炭素質構造の変化 
原コークスおよび燃焼後コークス試料の気孔率はそれぞれ約 31％および約 32％であり、燃焼

反応によって気孔率は変化しなかった。一方、CO:CO2=50:50 でのガス化後のコークス試料の気
孔率は約 40％と原コークスと比較して若干ではあるが増加した。また、実験前後の試料径を測
定することで収縮率を算出した。その結果を図 7 に示す。燃焼では反応率 80%における収縮率
が約 46％であったが、CO:CO2=50:50でのガス化では約 18％に止まった。同じ反応率、つまり、
固定炭素の消費量が同じにもかかわらず、試料の収縮率が異なることから、燃焼ではコークス
表面で炭素質が消費され、ガス化ではコークス表面のみならずコークス内部の炭素質も消費さ
れることで、燃焼の収縮率がガス化よりも大きくなるものと考える。これは燃焼とガス化にお
ける気孔率の差異からも示唆される。そこで、表面のみで反応が進行し、その反応に伴い試料
径が減少すると仮定した場合の収縮率を計算した理論収縮率を図 7 に破線で示す。燃焼の場合
の収縮率変化が破線とほぼ一致していることから、本実験条件におけるコークスの燃焼反応は
コークス表面で進行し、炭素質が消費されていることが分かる。また、CO:CO2=0:100でのガス
化では収縮率が約 32％に増加しており、理論収縮率に近づいた。つまり、ガス化反応において
雰囲気ガス中の CO2 割合が増加すると炭素質の消費挙動が燃焼反応における炭素質の消費挙動
に近づくことが推察できる。 
これらのことから、燃焼およびガス化反応過程におけるコークスの灰粒子挙動が大きく異な

り、燃焼反応の方がガス化反応と比較して反応過程における灰粒子の凝集が顕著であることが
示唆された。この灰粒子挙動の差異は、燃焼反応およびガス化反応における炭素質の消費のさ
れ方の相違に起因するものと推察する。燃焼の場合、1673K では燃焼速度が非常に速く、燃焼
反応がコークス試料の表面で進行する。これにより、コークス表面の炭素質が消費され、さら
に反応熱により局所的に温度が上昇し、それに伴い溶融した灰粒子同士が凝集する。その結果、
燃焼反応の進行に伴い、表面近傍の灰粒子径が増加する挙動を示す。一方、ガス化の場合は、
1673K ではガス化速度が遅く、ガス化反応がコークス試料内部の気孔壁表面でも進行し、コー
クス内部の炭素質が均一に消費される。一部の溶融した灰粒子同士は凝集するが、灰粒子の周
囲に炭素質が存在しているため、灰粒子同士の凝集が困難となる。また、雰囲気ガス中の CO2

割合が増加すると燃焼反応における炭素質の消費挙動に近づくため、溶融した灰粒子同士の凝

0

20

40

60

80

100

 

 

Raw coke       Combustion       Gasification

Vo
lu

m
e 

fra
ct

io
n 

[%
]

Ash particle 
diameter [μm]

 22-50
 50-100
 >100

   η

Combustion Gasification
CO:CO2=50:50

Raw coke

0

20

40

60

80

100

 

 

Raw coke                     Gasification                      

Vo
lu

m
e 

fra
ct

io
n 

[%
]

Ash particle 
diameter [μm]

 22-50
 50-100
 >100

Raw coke

   η

Gasification (CO:CO2)
75:25 50:50 25:75 0:100



集が進行しやすくなる。 
 

図 7 燃焼およびガス化反応における試料収縮率 
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