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研究成果の概要（和文）：自動車エンジンのノッキングやガスタービンの振動燃焼の解析には化学反応方程式と流体力
学方程式を同時に解く事が必要であるが、燃焼反応には数百もの化学種が関与するためにこのようなシミュレーション
は不可能であった。これを可能とするために、燃焼反応の特性を損なわずに解析に必要な変数の数を大幅に減少させる
方法を開発した。また反応法的式の超高速積分法も開発した。これにより、化学反応と流体現象がカップリングする現
象の解析が初めて可能となった。

研究成果の概要（英文）：Reactive flow analysis for complex system such as automobile engine knocking and v
ibratory combustion in gas turbine needs fluid dynamic simulation coupled with detailed chemical kinetics.
 Because of very large numbers of chemical species involved in combustion, such reactive flow analysis is 
extremely difficult. We successfully developed a new method for the reduction of number of chemical specie
s. In addition, an ultra fast solver of chemical kinetic equations is also developed and implemented into 
compressible CFD (computer fluid dynamics) code. As a result, reactive flow analysis  now become possible 
for automobile engine knocking.
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１．研究開始当初の背景 
 これまで高効率・クリーンな燃焼を実現す
るための燃焼制御は主として流れや混合な
どの物理的過程を制御することによってお
こなわれてきた。しかしながら、たとえば内
燃機関においてはスワールやタンブルの制
御といった流れの制御に基づく燃焼制御は
すでに限界に来ている。超希薄条件下での着
火タイミング制御などは物理的制御のみで
は達成できず、化学反応機構の理解を前提と
する制御が必要である。近年、実用燃料を模
擬する炭化水素（サロゲート燃料）の化学反
応機構に関する研究が精力的に実施されて
おり、その結果、アルカンに関してはかなり
理解が進み、反応機構を自動生成することが
できるようになってきている。たとえば三好
により開発された反応機構の自動生成プロ
グラム KUCRS は、任意のアルカン混合燃料
の反応機構を精度よく生成することができ
る。数年先には多様化する燃料に対応できる、
サロゲート燃料の反応機構の自動生成が可
能となると予想される。 
 一方で、燃料の化学反応機構が明らかにな
るにつれ、新たな問題が出てきた。サロゲー
ト燃料は炭素数の多い炭化水素を含み、その
燃焼反応機構は数千の化学種と数万の素反
応を含む。たとえばディーゼル燃料のサロゲ
ートである n-セタン(n-C16H34)と i-セタン
(i-C16H34）の混合燃料の燃焼反応機構を
KUCRS により構築すると 6907 化学種、
27033 素反応からなる反応機構が得られる。
このような超大規模燃焼反応機構は、HCCI
（予混合圧縮自着火）燃焼のように空間的に
均一であるとみなせる場合には自着火タイ
ミングの予測など有用な情報を与えてきた。
しかしながら実用燃焼器におけるシミュレ
ーションでは流れと化学反応を同時に解く
必要がある。化学反応を流体シミュレーショ
ン組み込む場合、次の二つが問題となる。 
 
(1) 大規模詳細反応の場合、含まれる化学種
の数だけ従属変数が増え、計算負荷が増大す
る。Fluent などの市販の流体計算ソフトに詳
細反応機構を組み込む場合、現状での実用的
な化学種の数は高々50 程度、大規模計算の場
合でも高々100-300 程度である。  
 (2) 詳細反応機構に基づく化学反応方程式
（微分方程式）は極めて「stiff」である。こ
のために数値計算に必要とされる時間刻み
は極めて小さくなってしまう。 
 
 これらの問題を解決するために、さまざま
な方法が提案され、また現在でも世界中で活
発に研究がおこなわれているが、未だディー
ゼルサロゲート燃料の反応機構のような大
規模詳細反応機構を精度よく LES などの高
解像度流体シミュレーションに組み込む方
法は存在しない。 
 
 

２．研究の目的 
 超大規模詳細反応機構に基づいた数値流
体シミュレーションを実現するための革新
的アルゴリズムを確立し、これを実証するた
めのソフトウエアを開発する。詳細反応機構
の統合化や素反応の省略により簡略化する
方法とは質的に異なる、化学反応機構の詳細
な情報を失うことなく数値流体シミュレー
ションを実施することが可能な方法を新規
に開発する。具体的には次の２項の研究を実
施する。 
2.1 詳細反応機構簡略化法を完成させ、任意
の燃料系に対して自動簡略化を行う方法を
開発する。 
2.2 流体計算に組み込むことが可能な、陽解
法に基づく超高速反応方程式積分法を開発
し、大規模詳細反応機構に基づく流体シミュ
レーションを実施する。 
 
３．研究の方法 
3.1 詳細反応機構の簡略化法の開発 
Rate-Controlled Constrained Euqilibrium
（RCCE)法を Index0 の微分代数方程式とし
て定式化し、これを炭化水素燃料の燃焼反応
に適用する。 
3.2 超高速反応方程式の解法の開発とその流
体計算への組み込み 
近年提案された陽解法である dynamic 
multi-timescale（MTS）法を導入し，多次元圧
縮性流体解析と詳細反応機構を連成させ、ブ
タンの予混合圧縮自着火（ノッキング）シミ
ュレーションに適用する。 
 
４．研究成果 
4.1 RCCE 法の開発とその応用 
 RCCE 法は与えられた束縛条件の下での最も
確からしい状態（ここでは化学種の濃度分
布）を、エントロピーを最大（あるいは自由
エネルギーを最小）にすることにより求める
方法である。ここでは定圧、断熱条件（圧力
ｐおよびエンタルピーｈが一定）での化学反
応を Jones らの方法に従って定式化した。定
式化した結果の DAE（微分代数方程式）は
DASPK を用いて解いた。反応機構の入力には
ChemkinII のサブルーチンパッケージを利用
した。これにより Chemkin の入力形式の反応
機構をそのまま利用することができる。また、
比較のために通常のh,p一定の条件下での反
応方程式の直接積分法によるプログラムも
DASPK を用いて作成し、直接積分の結果と
RCCE 法による結果の比較検討を行った。また、
現在標準的に用いられている簡略化法（DRG
法）との比較も行った。これらの方法を炭化
水素燃料について適用した。 
 
<CH4の詳細反応機構の簡略化> 
 CH4 の燃焼反応機構は数多く発表されてい
るが、本研究では三好により開発された k3l1
をベースメカニズムとして採用した。この反
応機構は68化学種、334素反応から構成され、



特に高圧の CH4/O2 に対して広い当量比範囲
で使用することを目的として構築された。常
圧の燃焼速度、高圧の衝撃波管による着火誘
導時間などの広範な実験値に対して検証さ
れている。 
 RCCE 法を適用する場合、束縛条件をどの
ように与えるかによって結果が大きく左右
される。まず一つの束縛条件に一つのみの化
学種を対応させる最も単純な方法を試みた。
束縛条件として CH4, O2, CO2, CO, H2O, H, O, 
OH, HO2, CH3,  CH3OO, CH2O, お よ び
CH3OOH の 13 の化学種を用いた場合
(RCCE13)の計算値を図１に示すが、オリジナ
ルの k3l1 の計算結果とほとんどオーバーラ
ップしている。単一の化学種を一つの束縛条
件とした場合には 13 化学種が最小の反応機
構である。さらに束縛条件を減らすために、
化学種の線形結合により束縛条件を表わす
ことを試みた。どのような化学種の線形結合
を作るかについては一般論がないが、CH4, O2, 
H, OH+O+HCO, CH3O, HO2+CH3OO, 
H2O2+CH3OOH, CH2+CH3OH, Mの 9 個の束縛
条件を用いた場合の計算結果(RCCE9)を図１
に示す。M はすべての化学種の濃度の和であ
る。RCCE 法を適用することにより、68 化学
種の反応機構を 9 個の化学種に関する束縛条
件と 3 個のエレメント（H,C,O）に対する束
縛条件で表現できることが分かった。なお、
図 1 には DRG 法による簡略化の結果も示し
た。 
<C2H6への適用> 
 CH4 についての結果をさらに拡張するため
に C2H6 の反応機構に対して RCCE 法を適用
した。C2H6のマスターメカニズムは三好によ
り開発された反応機構自動生成プログラム
KUCRS で用いられているマスターメカニズ
ムを用いた。KUCRS では C2 以下のアルカン
の反応機構をマスターメカニズムとして持
っている。このメカニズムは 48 の化学種、
249 の化学種より構成されている。このメカ
ニズムにより HP=一定、P=10atm の当量比の
C2H6 について計算した着火誘導時間を図２
に示す。この条件をターゲットとして DRG
により簡略化を行うと、化学種を４０まで減
らすことができる。もとのマスターメカニズ

ムをRCCEの流力反応機構として用いて様々
な束縛条件を設定し検討した。その結果、11
の束縛条件により精度よくマスターメカニ
ズムの計算値を再現できることが分かった。 
<C4H10への適用> 
 n-C4H10の反応機構をKUCRSにより生成し
た。このメカニズムは 113 化学種、416 反応
からなる。DRG 法による簡略化を行うと化学
種 88、338 反応まで簡略化できる。図３に示
すようにこのメカニズムはオリジナルの機
構の計算とほぼ完全に一致する（図３の黒の
実線）。さらに簡略化すると 69 化学種、291
反応の機構が構築できるが、この場合は高温
ではオリジナルと一致するが、低温酸化反応
が重要になる 900K 以下では大幅に異なる。
（図３破線）化学種 88 の機構を RCCE の入
力として反応機構の簡略化をおこなった。36
の束縛条件を用いた場合、図３に示されるよ
うにオリジナルのメカニズムとの一致は比
較的良好である。 
 i-C4H10 については、KUCRS による反応機
構は 89 化学種、374 反応である。これを DRG
で簡略化すると 66 化学種、266 反応、および
56 化学種、179 反応の機構が得られた。56 化
学種の機構ではオリジナルとの違いが大き

図 1 CH4/O2 系の着火誘導時間の圧力依存性 

 

図 2 C2H6/Air（当量比）の着火誘導時間。白丸
は KUCRS のベースメカニズムによる計算値。
実線は DRG による簡略化機構（40 化学種、185
反応） 青線は 11 束縛条件による RCCE の計算
値 

 
図3 n-C4H10の着火誘導時間。白丸：KUCRS（113
化学種/416 反応）、黒実線：DRG（88 化学種/338
反応）点線：DRG(69 反応/291 反応） 青線：RCCE
（36 束縛条件） 



いが 66 化学種の機構ではほぼオリジナルと
一致している。これを RCCE の入力とした。
32 の束縛条件を用いた時にオリジナルとの
よい一致がえられた。 
 n-C4H10/i-C4H10 混合燃料についても検討を
行った。KUCRS による反応機構は 146 化学
種、554 反応である。これを DRG で簡略化す
ると 118 化学種、478 反応、更に簡略化した
94 化学種、340 反応の機構が構築された。図
4 に示すように、94 化学種まで簡略化すると
オリジナルとの違いは大きくなる。118 化学
種の機構をRCCEへの入力として束縛条件を
検討した。 
 束縛条件は分子構造グループに基づいて
決めたが、 C4 の R,ROO,QOOH, および
HOOQOO についてはすべて独立の束縛条件
とする必要があった。その結果、46 の束縛条
件が得られた。結果を図 4 に示すが、1000K
以上の高温と 700K 以下の低温では若干の不
一致が見られる。 
＜密度と温度が与えられた場合の RCCE＞ 
 これまでは断熱・定圧条件での燃焼に
RCCE 法を適用してきた。流体シミュレーシ
ョンに RCCE を組み込む場合、次に述べるよ
うに密度と温度が与えられている場合が多
い。密度と温度が与えられている場合には与
えられた束縛条件のもとで Helmholtz の自由
エネルギーを最小にすればよい。この場合の
定式化とプログラム開発もすでに行ってい
る。 
 密度と温度が初期条件として与えられて
いて断熱条件（ρ,U＝一定）の場合の RCCE
法の例として n-C7H16/Air 燃焼の着火誘導時
間を計算した例を図 5 に示す。黒丸は KUCRS
により生成した詳細反応機構（373 化学種
/1071 反応）を用いた結果、青線が 33 個の束
縛条件を用いた場合である。完全な一致は得
られていないものの、負温度領域はよく再現
されている。 
 
＜まとめ＞ 
 CFD 計算に組み込むことを目的として、
RCCE 法を Index0 の微分代数方程式として定

式化し、これを炭化水素の燃焼反応に適応し
た。温度、圧力および各化学種の平衡値は厳
密に直接積分法の結果と一致した。CH4,C2H6, 
C4H10,C7H16 などの炭化水素燃料の着火誘導時
間は定性的には予測できることが示された。 
 
4.2 超高速反応方程式の解法の開発とその流
体計算への組み込み 
 自動車エンジンなど内燃機関で発生する
ノッキングは、局所かつ急激な高圧高温状態
を作り出し、シリンダ一へッドやピストンな
どエンジン構造に大きなダメージを与える。
ノッキングに至る現象は、非常に短時間の現
象であり正確な把握は未だ難しい。ノッキン
グに関連した火炎伝搬と末端ガスにおける
熱、流体、化学反応の相互作用は未だ不明点
も多く、ノッキング予測また現象論の観点か
ら非常に興味深い研究対象である。この相互
作用を明らかにするには、詳細な反応機構、
流体では圧縮性の考慮が必要となるが、これ
らを考慮した詳細な解析例は非常に少ない。
本研究では、詳細反応機構を用いた圧縮性流
体解析を適用することで、ノッキングに至る
現象、それに誘起される大振幅振動現象を明
確にする。 
＜数値解析法＞ 
�支配方程式は、各化学種保存式を加えた圧
縮性 Navier-Stokes 方程式である。流体と反
応を分離し、時間方向に交互に解き進める時
間分離解法を採用した。体積と内部エネルギ
ーが一定と仮定した反応方程式を用いる。流
体方程式の解法は、数値流束を HLLC/HLL 
hybrid 法で評価し、粘性項などの 2階微分項
は 2 次精度中心差分法を用い、時間積分は 3
次精度 TVD Runge-Kutta 法で行った。混合気
体の輸送係数計算を効率的に行うため、粘性
係数や熱伝導率には簡易経験式を用いた。反
応方程式の時間積分法には、森井らによる堅
牢な陽解法 ERENA を用いた。陽解法の使用に
より、陰解法に比べ条件によっては 2桁近く
高速に時間積分を行うことが可能となる。
n-C4H10の詳細反応機構は、KUCRS により生成
し、113 化学種、426 反応式から成る。 
＜計算条件＞ 

 

図 4 n-C4H10/i-C4H10 混合燃料の着火誘導時間。
白丸：KUCRS（146 化学種/554 反応）黒実線：
DRG（118 化学種/478 反応、および 94 化学種/340
反応） 

RCCE 46  

 
図 5  n-C7H16 の着火誘導時間。黒丸：
KUCRS(373 化学種/1071 反応）、青丸：RCCE(33
束縛条件）。 



�まず 1 次元を仮定して計算を行った。本解
析では、n-C4H10と空気の当量比 1.0 の予混合
気を用いた。計算領域を L=4cm とし、左境界
を対称、右境界を断熱壁とした。初期圧は、
全領域 p0=5 atm と設定した。左側の対称境界
から L/40 の領域に初期点火源として
Ti=1400K の高温源を配置した。この部分が着
火し、火炎が左から右へと伝搬する。以上の
条件を固定し、高温点火源以外の初期温度を
T0=500,600,700,800,1000 K と変化させ、末端
ガス自着火やノック振動現象への影響を調
べた。 
＜末端ガス・振動現象に対する初期温度の影
響＞ 
 初期温度を変化させて得られた x=3.2cm に
おける圧力と温度履歴を図 6 に示す。まず、
両履歴からいずれの初期温度条件において
も初期高温源から発生した火炎により火炎
前方の末端ガスが断熱圧縮され、火炎の移動
（既燃部の増加）と共に、圧力・温度が上昇
する様子がとらえられている。初期温度が
T0=700K 以上の場合、圧力や温度上昇の後大
振幅振動が発生する一方で、600K 以下では
大きな振動を伴わず、ある一定値へと収束し
ていることがわかる。大振幅振動は、初期高
温源から発生・伝搬する火炎が右壁に到達す
る前に、火炎前方の末端ガスが自着火したこ
とを、振動が無い場合は末端ガスが自着火す
る前に火炎が右壁に到達したことを、それぞ
れ意味する。図６の温度履歴を見ると、初期
温度 T0=800,1000K の場合、L=3.2cm に火炎が
伝搬する前にこの地点が自着火しているこ
とがわかる。一方、700K の場合には、まず
火炎が通過することで温度が上昇し、その後、

L=3.2cm と右壁間の予混合気が自着火するこ
とにより発生した振動が伝搬してきたこと
がわかる。 
 図７に、初期温度 T0=700K における末端ガ
ス自着火と振動発生時における圧力と温度
の空間分布を示す。各分布の時間間隔は最初
と次の分布以外は、∆t=2.28μs である．図７の
温度分布をみると火炎前方の末端ガスが自
着火し温度が上昇していくが、この間、火炎
の動きは停滞し若干後退していく様子がわ
かる。また着火に伴う急激な圧力と温度上昇
は末端ガス全体で一様に起きるわけではな
く、断熱壁近傍から急激な上昇が発生するこ
とも確認できる。圧力分布を見ると、自着火
に伴い、急激な圧力変化（気体の膨張）が生
じることで、急峻な圧力波が左方向に伝搬し
ていくことがわかる。これが図６で見られた
大振幅圧力変動の原因となる。この末端ガス
が自着火したことにより発生した圧力波の
スペクトル解析を行うと、得られた 1次モー
ドは約 13000 Hz であり、領域内平均音速によ
る音響 1次モードとほぼ一致する。また、振
動数が 2 倍の 2 次、3 倍の 3 次モードと非常
に規則的なモードから構成される圧力波で
あることがわかった。 
＜まとめ＞ 
 詳細反応機構を用いた圧縮性流体解析法
によって，n-C4H10/空気の定容容器内末端ガ
ス自着火・振動の 1次元シミュレーションを
行った。本解析法により、末端ガス自着火、
それにより誘導される大振幅振動をとらえ
ることができた。末端ガスが自着火する際に
は、前方から伝搬する火炎は一時停滞するこ
と、自着火に伴う圧力や温度上昇は末端ガス

 

 
図６ x~3.2cm における圧力（上）と温度履歴 

 

 

図７T0=700K での圧力(上）温度(下）の空間分布 



全体で起きるのではなく、断熱壁近傍から発
生することがわかった。振動を伴わない場合
には、末端ガスは自着火の傾向を示すものの、
自着火前に高温火炎が通過することで、振動
が抑制されることが示された。代表的な化学
種時間変化においても、振動を伴わない場合
には火炎通過による急激な変化が見られ、自
着火し大振幅振動を伴う場合との差異が見
られた。 
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