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研究成果の概要（和文）：本研究では，壁面近傍の冷炎の燃焼特性に対する，燃料，壁面の化学的効果，圧力な
どの影響を系統的に調べた．MEMS技術を用いて調査対象の材料を壁表面に成膜することで壁面の活性を制御し，
加熱壁面に燃料と酸化剤の混合気を衝突させることで，壁面安定化冷炎を形成した．冷炎中のHCHO分子の濃度変
化を平面レーザ誘起蛍光法および半導体レーザ吸収分光法により計測するとともに，飛行時間型質量分析計を用
いた多種化学種の同時分析を行った．その結果，金属の表面反応による低温酸化反応の抑制効果，燃料炭素鎖長
の増加に伴う壁面の化学的効果の減少，燃料の種類によって異なる低温酸化反応に対する圧力の効果などを明ら
かにした．

研究成果の概要（英文）：In this study, we systematically investigated the effects of fuel, chemical 
reactivity of the wall surface, and pressure on the combustion characteristics of cool flames near 
wall surfaces. Wall-stabilized cool flames were formed by impinging a mixture of fuel and oxidizer 
on a heated wall. By depositing materials of interest on the wall surface using 
Microelectromechanical Systems (MEMS) technology, the chemical reactivity of the wall surface was 
controlled. The behavior of cool flames was identified by measuring the concentration changes of 
HCHO molecules using PLIF and TDLAS. Additionally, simultaneous analysis of multiple chemical 
species was performed using TOF-MS. The results revealed the suppressive effect of metal surface 
reactions on low-temperature oxidation reactions, the decrease in wall chemical effects with 
increasing fuel carbon chain length, and the varying effects of pressure on low-temperature 
oxidation reactions depending on the type of fuel.

研究分野： 燃焼工学

キーワード： 冷炎　低温酸化反応　PLIF　TDLAS　壁面の化学的効果　DME　HCHO

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は，これまで十分に解明されていなかった壁面近傍における冷炎の燃焼特性を明らかにした．燃
料，圧力，壁面材料などが冷炎に及ぼす影響に対して，系統的かつ実用的データを提供するとともに，壁面安定
化冷炎という新しい実験プラットフォームを通じて冷炎現象の理解を加速させている．本研究により得られた知
見は冷炎の制御の可能性を示しており，次世代型燃焼機器の開発に寄与するものでもある．

※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。



１．研究開始当初の背景 
 内燃機関に対するさらなる高効率化および，環境負荷の低減が要求されている．従来の内燃機
関では，窒素酸化物やすすの発生を伴う混合比・温度条件で燃焼過程が進行するため，これらの
生成が抑えられる低温・希薄条件で動作する燃焼方式に注目する必要がある．700 K 付近の低温
領域における燃料の着火過程では，「低温酸化反応」と呼ばれる燃料の連鎖分岐反応により「冷
炎」が形成される．例えば予混合圧縮着火（Homogeneous Charge Compression Ignition, HCCI）方
式のエンジンでは，本着火による熱炎（通常の火炎）の形成に先立って，微量の熱発生を伴う冷
炎が発生する．また，冷炎は火花点火エンジンにおけるノッキングとも関連することが知られて
いる．冷炎の出現は，熱炎の着火可能性やタイミングを支配するため，次世代型の熱機関の開発
のためには，冷炎の構造や着火・消炎といった燃焼特性の解明が不可欠である．しかし，現時点
において冷炎の理解は必ずしも十分ではなく，冷炎を支配する低温酸化反応の詳細反応機構も
まだ確立されていない． 
 一方，内燃機関のような閉空間内の火炎は，その着火や伝播過程において，剪断層の形成によ
る流体力学的効果，火炎の熱を壁に奪われることによる熱的干渉，そして火炎中の中間生成物が
壁表面材料において反応することによる化学的干渉の影響を受ける．Saiki ら（CNF, 2015）は，
メタン・空気予混合火炎に対して，800 ºC 以上の高温壁温では，熱的効果に比べ化学的効果が支
配的になることを報告した．また，ステンレス表面では石英表面に比べ OH ラジカルの顕著な消
滅が起こり，Al2O3の表面はほぼ不活性とみなせることを示した．一方，Wan ら（ProCI, 2019）
は，マイクロフローリアクタにより形成した DME (Dimethyl Ether) Weak flame の分布が，リアク
タ表面の材質によって大きく影響されることを報告した．報告者は，加熱された壁面に DME と
酸素の予混合気を衝突させることで，壁面近傍に定常な冷炎を形成する方法を提案し（ProCI, 
2019），SiO2表面で形成された冷炎に比べ，Ni 表面で形成された冷炎では，HCHO と CO の濃度
および火炎温度が減少することを示した（日本燃焼学会誌, 2021）．さらに，SiO2表面に比べ Fe
と Pt 表面において DME 冷炎の着火がそれぞれ遅延，促進されることを明らかにした（Combust. 
Flame, 2021）．これらの結果は，冷炎に対しても材質によっては壁面の化学的効果が顕著に現れ
ることを示している．しかし，壁面近傍における冷炎の燃焼特性および冷炎に対する壁面の化学
的効果に対する，燃料や圧力の影響についてはまだ解明されておらず，さらなる研究が必要であ
る． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，明確な境界条件下で冷炎の形成を可能とする実験系を構築し，レーザ計測法やサ
ンプリング法を用いて冷炎中の主要な化学種の空間的分布もしくは時間変化を計測することで，
壁面近傍における冷炎の構造および着火・消炎特性を調べる．燃料の種類や，当量比，圧力，酸
素濃度などの条件を変化させることで，これらが冷炎の燃焼特性に及ぼす影響を調査する．また，
詳細反応機構を考慮した数値解析の援用により，既存の低温酸化反応の妥当性評価を行う．さら
に，MEMS（Micro-electro-mechanical Systems）技術を用いて壁面に調査対象材料の薄膜を形成す
ることで，壁面の活性をコントロールし，冷炎に対する壁面の化学的効果を明らかにすることを
目的とする． 
 
３．研究の方法 
 燃料と酸化剤の混合気を加熱壁面に衝突させることにより得られる壁面安定化冷炎を用い，
下記の３つの項目に対して調査を行なった． 
 
(1) アルカン冷炎に対する壁面の化学的効果 
 図１に，実験系の写真を示す．内径 10 mm の軸対称収縮ノズルから，燃料と酸化剤の混合気
を一定温度・流速で噴射した．混合気をノズル出口から 15 mm離れた壁面に衝突させ，壁面の
温度を約 0.7 K/s の一定速度で上昇・降下させることで，冷炎を着火・昇温させた．冷炎の着火・
消炎過程における冷炎中の HCHO の濃度変化を，平面レーザ誘起蛍光法（PLIF）より計測した．
炭素数 7 から 10 までの直鎖アルカンを燃料，酸素富化空気（酸素濃度：30%，50%）を酸化剤と
した．真鍮製の加熱壁の表面には，調査対象材料の 200 nm厚の薄膜を形成することで，熱的境
界条件を一定に維持しつつ，化学的境界条件のみの変更を可能とした．SiO2，Fe，Ru 表面にお
ける冷炎の特性に注目し，SiO2の成膜には原子層堆積装置（ALD）を， Fe および Ru の成膜に
はアークプラズマガン（APG）を用いた．混合気の温度と平均流速はそれぞれ 80 ºC，50 cm/s と
した． 
 
(2) 冷炎主要化学種の同時計測 
 上述した実験系において壁温を 700 K の一定温度に保つことで定常冷炎を形成し，サンプリ
ング法により冷炎中の主要化学種の同時計測を行なった．内径を 250 μm，外径を 350 μm とする
シリカ製キャピラリチューブの先端を冷炎場に直接挿入し，保温自動ガスサンプラを用いて 0.03 
mL のガスをサンプリングした．イオンサプレッションを抑えるため，サンプルガスをガスクロ
マトグラフィ（GC）により予め分離した状態で，飛行時間型質量分析計（TOF-MS）に導入し，
各化学種の検出を行なった．キャピラリチューブの先端をノズル中心軸上の位置でスキャンす
ることで，冷炎の一次元分布を計測した．壁面には ALD を用いて 200 nm の Al2O3薄膜を形成す



ることで，冷炎に対する壁面の化学的効果を抑えた．燃料と酸化剤として DME と純酸素を使用
した．常温混合気の平均流速は 30 cm/s とし，当量比 0.2 と 0.5 の希薄条件で計測を行なった．
さらに，近年提案された４つの反応モデルを考慮した一次元軸対称数値解析を実施し，その結果
を計測データと比較することで，モデルの妥当性を評価した． 
 
(3) 冷炎の着火に対する圧力の影響 
 二次元冷炎を形成するため，図２に示される，出口形状を幅 2 mm，長さ 40 mm の長方形とす
るスリット型収縮ノズルを用いた．ノズル出口から 5 mm離れた位置に加熱壁を設置し，これら
を容積 6 L の高圧チャンバーに配置した．壁面の温度を 550 K から 750 K まで約 0.4 K/s の一定
速度で上昇させることで冷炎を着火させ，その過程における HCHO の濃度変化を半導体レーザ
吸収分光法（TDLAS）により計測した．量子カスケードレーザ（QCL）を用いて，波長 1728.67 
cm-1（5784.79 nm）付近の中赤外光を発振させ， 15 mm厚の CaF2窓を通じて高圧チャンバー内
に導入した．レーザをノズルの長辺方向に沿って照射し，透過光の強度をフォト・ディテクタよ
り計測した．燃料として，DME に加え，直鎖ヘプタンとオクタンを用いた．混合気の平均流速
は 20 cm/s とし，DME の場合は大気圧から３気圧まで，直鎖アルカンの場合は４気圧までの昇
圧条件で計測を行った． 
 
４．研究成果 
(1) アルカン冷炎に対する壁面の化学的効果 
 図３は，SiO2表面における直鎖アルカン冷炎の着火・消炎温度の計測結果をまとめたものであ
る．30%の酸素濃度条件では着火・消炎過程においてヒステリシスが現れ，消炎温度が着火温度
より低くなるが，50%の酸素濃度条件ではヒステリシスが消失し，同一の着火・消炎温度を示す
ことが判る．燃料炭素数の増加に伴う着火・消炎温度の減少は，鎖長による低温反応性の増加を
示唆する． 
 図４に，50%の酸素濃度条件において，SiO2，Fe，Ru 表面における冷炎の着火・消炎温度を示
す．SiO2表面に比べて Fe と Ru 表面では冷炎の着火・消炎温度が最大 100 K 程度高くなること
から，これらの金属表面では低温酸化反応の進行を顕著に抑制する表面反応が発生することが
明らかになった．特に，Ru 表面における冷炎の着火・消炎過程に注目すると，炭素数 9 以下の
直鎖アルカン燃料ではヒステリシスが現れるが，デカンの場合はヒステリシスが失われるとと
もに着火・消炎温度が急激に減少し，SiO2表面とほぼ近い挙動を示すことが判る． 

   
図１．軸対称壁面安定化冷炎を形成す
るための実験系． 

図２．二次元壁面安定化冷炎を形成するための実
験系．（左）スリットノズル，（右）ノズルと加熱壁． 
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図３．SiO2表面における直鎖アルカン冷炎の
着火・消炎温度． 

図４．SiO2，Fe，Ru 表面における直鎖アルカ
ン冷炎の着火・消炎温度． 

 



 
(2) 冷炎主要化学種の同時計測 
図５は，壁面近傍における DME 濃度分布の計測結果を数値解析結果と比較したものである．

冷炎は壁面から約 2 mm離れた位置まで分布し，低温酸化反応により，約 10~15%の燃料が消費
されていることが判る．当量比 0.5 の条件における DME 冷炎中の HCHO，CO，CO2，CH3OCHO
の濃度分布を，図６に示す．HCHO と CO の濃度分布は，DME の低温反応性を抑えた Kurimoto
モデルによる数値解析結果と定量的に一致する．一方，CO2の分布は，Damesモデルとよく一致
する傾向を示すが，CH3OCHO については，Kurimotoモデルでは過大評価，他の３つのモデルで
は過小評価され，更なる反応モデルの精緻化が必要であることが示唆される．  
 
(3) 冷炎の着火に対する圧力の影響 
 図７に，壁温上昇に伴った DME および直鎖ヘプタン冷炎中の HCHO 濃度変化を示す．DME
冷炎の場合，圧力の上昇に伴い同一壁温における HCHO 濃度が低下し，着火温度が増加する．
一方で，直鎖ヘプタンとオクタン冷炎の場合は，圧力の上昇に伴い同一壁温における HCHO 濃
度が増加し，着火温度が減少する傾向を示す．これにより，燃料の種類によって低温酸化反応に
対する圧力の効果が異なることが明らかになった． 
 

 
図５．壁面近傍における DME の分布． 

 

 
図６．当量比 0.5 の条件における，冷炎中（a）HCHO，（b）CO，（c）CO2，（d）CH3OCHO
の分布． 
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図７．昇圧条件における（左）DME 冷炎（右）直鎖ヘプタン冷炎の着火過程． 
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