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１．１ はじめに 

近年、地球温暖化が世界的に大きな問題となり、各国で温暖化ガスの一つ

である二酸化炭素の大気中への放出削減に向けた様々な努力がなされてい

る。我が国においても 2015 年のパリでの COP21 をふまえ、2030 年度に二

酸化炭素の排出を 2013 年度に比べて 26%削減する中期目標が定められ、さ

らに長期的目標として 2050 年までに 80%の二酸化炭素の削減を目指すこと

が位置づけられている (環境省，2016)。これらの目標の達成のためには、 発

電において二酸化炭素を排出しない再生可能エネルギーの大量導入が重要

であるがそれだけでは不十分で、火力発電所の高効率化、自動車や各種機器

の高効率化による省エネルギー、さらには二酸化炭素回収貯留 (CCS: 

Carbon Dioxide Capture and Storage)技術の開発が求められている。  

日本の二酸化炭素排出の 33%は産業部門からの排出であり、その内の約

20%が加熱などに使われる工業炉からの排出である。したがって、産業部門

からの排出を低減させるためには、工業炉の高効率化による二酸化炭素の排

出抑制が大切である。工業炉の高効率化をはかるため、経済産業省 /(国研 )

新エネルギー・産業技術総合開発機構（NEDO）主導で「高性能工業炉の開

発」プロジェクトが 1993 年から 1999 年にかけて行われ、 熱循環型の高性

能工業炉が開発された (NEDO, 2012)。これは、リジェネバーナシステムを

用いた炉で、リジェネ炉と呼ばれ、30%以上の省エネルギーと低 NOx 化を

実現させたものである。現在、さらなる熱効率向上による省エネルギー達成

のため、熱循環型だけでなく、酸素燃焼や酸素燃焼と熱循環を組み合わせた

炉の検討が始まっている。  

 

 

１．２ 本研究の目的 

産業部門からの排出を低減させるためには、工業炉の高効率化による二酸

化炭素の排出抑制が大切である。現在、リジェネ炉と呼ばれる熱循環型の高

性能工業炉が開発されており、30%以上の省エネルギーと低 NOx 化を実現



 

3 

 

させている。その一方で、さらなる熱効率向上による省エネルギー達成のた

め、熱循環型だけでなく、酸素燃焼や酸素燃焼と熱循環を組み合わせた炉、

すなわち排ガス循環型酸素燃焼炉の検討が始まっている。しかし、熱循環型

高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉に対し、熱力学の第一法則お

よび第二法則を用いた熱力学的検討による比較検討が統一的になされてい

るとは言い難い。  

そこで本研究では、工業加熱炉のモデルを用い、通常空気燃焼炉、熱循環

型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の熱力学的な比較を同条

件で行い、それぞれの熱力学的特徴および優れた点を明らかにすることにし

た。  

工業炉などの加熱炉においては、加熱性能を検討する上で火炎から被加熱

物への輻射加熱が重要であり、その火炎輻射特性を検討するためには、工業

炉で一般に使われている拡散火炎のすす特性の把握が重要となる。また、各

種燃焼器から排出されるすすは大気汚染物質の一つであるので、この点にお

いてもすすの生成特性を明らかにすることは重要である。しかし、排ガス循

環型酸素燃焼炉で問題になる二酸化炭素と酸素で構成される雰囲気ガス中

での火炎からのすすの生成特性および雰囲気ガス温度の影響は、ほとんど明

らかになっていない。特に、火炎中のすす濃度に及ぼす燃料側への不活性ガ

ス混入や火炎温度の影響、さらには酸化剤側の酸素濃度の影響およびガス組

成の影響については、これまでの研究により、断熱火炎温度の変化および不

活性ガス混入による濃度変化の影響（希釈の影響）や化学反応による影響に

より説明されている。しかし、二酸化炭素・酸素混合気を酸化剤とし酸素濃

度を変化させた場合、および酸化剤の温度を変化させた場合の火炎中のすす

特性については、ほとんど調べられていない。  

そこで、本研究では、これまで比較的研究例の多いエチレンを燃料とし、

酸化剤として二酸化炭素と酸素の混合気を用いて酸素濃度と温度を独立に

変化させた場合について、実験的な研究を行った。また、酸化剤として窒素

を用いて温度を変化させた場合についても実験を行い、二酸化炭素・酸素混
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合気の結果との比較検討を行った。さらに、火炎のすす特性と形成される火

炎の断熱火炎温度との比較を行い、すす生成に及ぼす雰囲気ガス温度および

雰囲気ガス組成の影響をそれぞれ明らかにすることを目的とした。  

本論文においては、これらの研究を統合し、工業炉としての実用化の観点

から考察を行うことにより、排ガス循環型酸素燃焼炉の可能性について議論

を行うことにした。  

 

 

１．３ 本論文の概要 

本論文は、第１章の序論から始まり、詳細な研究を記述した第２章および

第３章、それらの結果を踏まえた総括的考察の第４章、および総括的結論の

第５章より成る。  

本章に続く第２章、「排ガス循環型酸素燃焼炉の熱力学特性に関する研究」

では、加熱炉を想定して排ガス循環型酸素燃焼炉の高効率燃焼技術としての

可能性を熱力学的観点から検討する。比較においては、通常空気燃焼炉、熱

循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の燃焼過程における

エンタルピーおよびエントロピーの変化を調べる。その結果を用いて、排ガ

ス循環型酸素燃焼炉が熱力学的に優れていることを明らかにする。  

続く第３章、「排ガス循環型酸素燃焼炉内に形成される二酸化炭素・酸素

混合気中の火炎のすす特性に関する研究」では、雰囲気ガスが二酸化炭素と

酸素の混合気に対し、酸素濃度が総すす量に及ぼす影響、雰囲気ガス温度が

すす特性に及ぼす影響を実験的に調べる。また、比較のため、雰囲気ガスと

して窒素と酸素 21%の混合気で、雰囲気ガス温度を変化させた場合のすす

特性についても調べ、雰囲気ガスが二酸化炭素と酸素混合気の場合と比較す

る。また各雰囲気ガス条件での断熱火炎温度を算出し、断熱火炎温度とすす

特性の比較を行う。それらの結果を用い、排ガス循環型酸素燃焼炉のすす特

性を明らかにする。  

第４章では、以上の結果をもとに、排ガス循環型酸素燃焼炉の工業炉とし
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ての熱力学的性能およびそこに形成される火炎中のすす特性を総合的に検

討し、実用化への展開に関して総括的な考察を行う。  

第５章では、それぞれの研究の結果から導き出される本研究で得られた結

論を述べる。  
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排ガス循環型酸素燃焼炉の  

熱力学的性能に関する研究  
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２．１ はじめに 

産業部門からの排出を低減させるためには、工業炉の高効率化による二酸

化炭素の排出抑制が大切である。現在、リジェネ炉と呼ばれる熱循環型の高

性能工業炉が開発されており、30%以上の省エネルギーと低 NOx 化を実現

させている。その一方で、さらなる熱効率向上による省エネルギー達成のた

め、熱循環型だけでなく、酸素燃焼や酸素燃焼と熱循環を組み合わせた炉の

検討が始まっているが、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃

焼炉に対し、熱力学の第一法則および第二法則による比較検討が統一的にな

されているとは言い難い。  

そこで本章では、工業加熱炉のモデルを用い、通常空気燃焼炉、熱循環型

高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の熱力学的な比較を同条件

で行い、それぞれの熱力学的特徴および優れた点を明らかにすることにした。 

 

 

２．２ 工業炉の熱力学的特性および酸素燃焼炉に関するこれまでの研究 

熱循環型燃焼炉については、先に述べた高性能工業炉の開発プロジェクト

で多くの研究が行われた (NEDO， 2012，Katsuki and Hasegawa, 1998,  

Fujimori, et al., 2000,  Tsuji, et al., 2003)。熱循環型燃焼炉の概念は新し

いものではなく、これまでに通常の熱交換器を用いた炉が省エネルギーのた

めに広く利用されてきた。この場合、熱交換器の耐熱性のため、高温排気ガ

スの熱を回収して供給空気を加熱する程度が 600～800 K 程度に制限され、

大幅な熱効率の向上には結びついていなかった。それに対し、蓄熱型熱交換

器を用い、空気を簡便に 1100 K 以上に加熱する技術が開発され、さらにそ

れによる高温空気を用いて低 NOx 燃焼を行う新しい燃焼方法が研究された

(Katsuki and Hasegawa, 1998, Fujimori, et al., 2000, Tsuji, et al., 2003)。

これにより、大幅な熱効率の向上と従来以上の低 NOx 排出を両立した加熱

炉が開発された。この熱循環型燃焼炉については、これまでに熱力学の第一

法則だけでなく第二法則を考慮した熱力学的検討が丸田および吉澤により
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行われている (丸田 , 2007, 吉澤 , 2008)。丸田は、燃料・燃焼系のエクセル

ギーに関する吉田の検討 (吉田 , 1999)、燃焼過程におけるエクセルギー損失

に関する西田らの検討 (西田他 , 2002)をもとに、熱循環型燃焼炉に対して考

察を行った (丸田 , 2007)。その結果、空気を高温に予熱する熱循環型燃焼炉、

通称リジェネ炉は、燃焼過程におけるエントロピー増加が少なく、空気予熱

温度が高くなるにつれ、エクセルギー効率が高くなることを示した。吉澤は、

熱循環型燃焼についてエンタルピーおよびエントロピーの変化について詳

細に考察し、さらに加熱炉におけるエクセルギー利用率について検討を行っ

た (吉澤 , 1994, 2008)。その結果、熱循環により加熱炉の熱利用温度まで空

気および燃料を予熱することにより、利用可能なエクセルギーが大幅に増加

することを示した。  

 酸素燃焼は、窯業などの超高温の工業炉などで古くから用いられてきた。

これは酸素を用いることにより 2500 K を超えるような高温の燃焼ガスを容

易に生成できるからである。省エネルギーの観点、また空気中の窒素が燃焼

過程で NOx に変換されることを防止する観点から、空気燃焼に代わり酸素

燃焼の工業炉への利用がこれまで何度か検討されたが、酸素の製造コストを

考慮すると、経済的な成立は非常に難しく、これまでほとんど実用化されて

こなかった。一方、工業炉に非常に似ている炉としてボイラ火炉があるが、

近年、石炭火力からの二酸化炭素回収貯留 (CCS)のために、高濃度の二酸化

炭素のみを排出する石炭燃焼炉として、循環型酸素燃焼の適用が提案され、

多くの研究が行われてきている (Liu and Okazaki, 2003，Buhre, et al., 

2005，Fujimori and Yamada, 2013)。Liu と Okazaki、 Buhre ら、Fujimori

と Yamada は、循環型酸素燃焼に対し、それぞれの方法で実験的な研究を

行い、  循環型酸素燃焼を行うことによって、従来型の石炭燃焼に比べて

NOx と SOx を大幅に低減させることができることを示した。また、エネル

ギーバランス的にも排ガス循環で熱を循環させているので、酸素製造および

二酸化炭素分離回収も含めた総合効率の低下は、従来型の石炭燃焼炉に比べ

て 5%程度であることを示した。一方、Liu らは、バイオガスの酸素燃焼に
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関し、燃焼過程におけるエントロピーの生成を調べ、循環型酸素燃焼を想定

すると酸素は二酸化炭素および水蒸気で希釈されるが、その場合のエントロ

ピーの生成は二酸化炭素で希釈した場合の方が窒素で希釈した場合に比べ

少ないことを示した (Liu, et al., 2015)。  

 これまでの研究では、以上に述べたように、熱循環型燃焼および循環型酸

素燃焼に対し、熱力学の第一法則および第二法則による比較検討が統一的に

なされているとは言い難い。そこで本研究では、工業加熱炉のモデルを用い、

通常空気燃焼炉、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の

熱力学的な比較を同条件で行い、それぞれの熱力学的特徴および優れた点を

明らかにすることにした。  

 

  

２．３ 計算モデルおよび計算方法 

図 2-1 に工業加熱炉をモデルとして、 (a)通常空気燃焼炉、 (b)熱循環型高

温空気燃焼炉および (c)排ガス循環型酸素燃焼炉の概念図を示す。いずれの

燃焼方式においても、入口から酸化剤と燃料を入れ、炉内で燃焼させて被熱

物に熱を与えた後、排ガスを炉外に排出する。通常空気燃焼炉では燃料と空

気を炉内で燃焼させた後、炉内で生成される排ガスは、そのまますべて炉外

へ排出される。計算では、炉内温度を炉内に入れる空気の量で調整した。熱

循環型高温空気燃焼炉では、近年の工業加熱炉で飛躍的な熱効率を誇るリジ

ェネレーティブバーナ方式を仮定した。これは、片方のバーナが作動してい

るときにもう片方のバーナ内の蓄熱器で熱をため込み、ある程度の熱が蓄熱

できたらもう片方のバーナを作動させ、蓄熱器にため込まれた熱で燃焼用空

気を予熱する方式である。計算では、炉内温度を予熱した空気の量で調整し

た。排ガス循環型酸素燃焼炉では、純酸素と燃料を大気温度で炉内に投入し

燃焼させ、排ガスの二酸化炭素および水蒸気の一部を、温度を下げることな

く炉内に入れて再循環させる。計算では、炉内温度を、炉内へ排ガスを再循

環させる量で調整した。  
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図２ -１． 計算に用いた工業炉のモデル  

 

 

いずれの燃焼方式においても燃料はメタンとし、メタンが完全燃焼したとき

の発熱量を 50.1 MJ/kg(日本物理学会 , 2006)として計算を行った。メタンの

反応式は式 (2-1)で表される。  

 

CH4 + 2O2 → CO2 + 2H2O                              (2.1) 

                          

通常空気燃焼炉の場合、燃料 1 kg を燃焼した際の投入エネルギーと生成

されるエントロピーは式 (2-2)および式 (2-3)のように表すことができる。  
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ここで、Q は発熱量、G は各ガスの質量、Cp は各比熱、Th は炉内温度、T in,  

0 は大気温度、△s はエントロピーである。通常空気燃焼炉の場合、式 (2-1)

を用いてメタン 1 kg が完全燃焼したときの二酸化炭素の質量 GCO2 および水

蒸気の質量 GH2O を求め、その結果を用いて、式 (2-2)から炉内温度が Th に

なるような各ガス成分の質量を求めた。さらに、式 (2-3)を用いてエントロ

ピー△s を算出した。  

熱循環型高温空気燃焼炉の場合、燃料は空気温度と同じ温度に予熱される

と仮定した。予熱された空気および燃料を炉内温度 Th まで上昇させたとき

のエネルギーおよびエントロピー△s は式 (2-4)、式 (2-5)および式 (2-6)で表す

ことができる。  
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                                                  (2.6) 

 

ここで、T in ,  1 は予熱した空気および燃料の温度、Tout は炉からの排ガス温度、

η は式 (2-6)により定義した排熱回収率である。排熱回収率 η は熱循環型高温

空気燃焼炉において排熱の回収の程度を温度に基づいて与えたもので、高温
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の排ガスを用いて予熱空気を作るときの温度効率を表している。さらに、式

(2-5)を用いエントロピー△s を算出した。式 (2-4)および式 (2-5)で用いられる

予熱された空気および燃料の温度 T in ,  1 は式 (2-6)で求められる。  

排ガス循環型酸素燃焼炉の場合、排ガスの一部である二酸化炭素と水蒸気

を再循環させる。そのため、再循環させた排ガスの温度 Tout を炉内温度 Th

まで上昇させる。したがって、再循環させる二酸化炭素と水蒸気の入口温度

T in は排ガス温度 Tout と同じである。排ガス以外のメタンと酸素は大気温度

T in ,0 から炉内温度 Th まで上昇させる。したがって、メタンと酸素が反応し

てできた二酸化炭素と水蒸気は大気温度 T in ,  0から炉内温度 Th まで上昇する

ことになる。  

排ガス循環型酸素燃焼炉において、投入エネルギーおよびエントロピーは

式 (2-7)および式 (2-8)で表すことができる。  
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2250:2750=G:G H2OCO2                                             (2.9) 

 

ここで GCO2,  c ir は再循環する二酸化炭素の質量、GH2O,  c ir は再循環する水蒸

気の質量を表す。排ガス循環型酸素燃焼炉の場合、式 (2-1)からメタン 1 kg

が完全燃焼したときの二酸化炭素の質量および水蒸気の質量を求め、その結

果を用いて  式 (2-7)と式 (2-9)から再循環させる二酸化炭素および水蒸気の

質量を求めた。さらに、式 (2-8)からエントロピー△s を算出した。すべての

質量の合計を排ガス循環型酸素燃焼炉のガスの作動流体質量 Ggas とした。

なお、排ガス循環型酸素燃焼炉と通常空気燃焼炉および熱循環型高温空気燃

焼炉を比較するため、排ガス循環型酸素燃焼炉において空気から純酸素を分
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離する際に生じるエントロピーを考慮した。すなわち、1 kg のメタンを完

全燃焼させるのに必要な酸素量 4 kg と酸素製造の電力原単位から、酸素製

造に必要なエントロピーを求めた。電力原単位 W は酸素を作るときの消費

電力で、酸素製造を深冷分離法で行う場合の値である 0.3 kWh/mN
3 を用い

た（NEDO, 2011）。また、酸素製造に用いる電力の効率は本計算では 0.55

とした。  

 

 

２．４ 結果および考察 

  図 2-2 に炉内温度 Th が 1900 K のときの通常空気燃焼炉、熱循環型高温  

 

 

図２ -２．炉のエントロピーと排ガス温度の関係  
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空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の各排ガス温度 Tout における燃

料メタン 1 kg を燃焼したときのエントロピー△s を示す。図中、熱循環型高

温空気燃焼炉は排熱回収率 η が 0.8 の結果である。また、排ガス循環型酸素

燃焼炉は、純酸素を空気から作るのに消費する電力である電力原単位 W が

0 kWh/mN
3 および 0.3 kWh/mN

3 のときの結果である。電力原単位 W が  

0 kWh/ mN
3 は、酸素製造のエネルギーを考慮しない場合を意味する。なお、

通常空気燃焼炉は熱循環型高温空気燃焼炉の排熱回収率 η が 0 の場合と同

じである。  

通常空気燃焼炉の場合、エントロピーΔs は排ガス温度 Tout に関わらず一

定である。これに対し、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃

焼炉では、排ガス温度 Tout の上昇に伴いエントロピーΔs は小さくなる。こ

れは、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉ともに、排ガ

ス温度 Tout が高くなると、予熱される空気、あるいは再循環される二酸化炭

素と水蒸気の熱量が増大するためである。  

熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉を比べると、排ガス循

環型酸素燃焼炉のエントロピー△s の方が熱循環型高温空気燃焼炉のそれよ

りも大きい。これは、排ガス循環型酸素燃焼炉では、循環される排ガスであ

る二酸化炭素と水蒸気の比熱が、熱循環型高温空気燃焼炉で炉内投入される

高温空気の比熱より大きく、排ガス温度 Tout から炉内温度 Th への加熱に多

くの熱量を必要とするためである。また、熱循環型高温空気燃焼炉および排

ガス循環型酸素燃焼炉ともに排ガス温度 Tout の上昇に伴いエントロピーΔs

が小さくなる。これは排ガス温度 Tout の上昇とともに、式 (2-4)および式 (2-7)

において予熱空気の量ならびに循環排ガスの量が増加するためである。  

排ガス循環型酸素燃焼炉の W=0.3 kWh/mN
3 の場合、排ガス温度 Tout が

300 K のときのエントロピー△s は、通常空気燃焼炉に比べて極めて大きい。

これは、排ガス循環型酸素燃焼炉では、酸素製造のために必要なエネルギー

がエントロピーΔs に含まれているからである。ただし、排ガス温度 Tout が

1100 K 以上になると、W=0.3 kWh/mN
3 の場合のエントロピー△s は通常空
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気燃焼炉よりも小さくなる。また、W=0 kWh/mN
3 すなわち酸素製造のエネ

ルギーを考慮しない場合には、排ガス温度 Tout が 300 K のときのエントロ

ピーΔs は通常空気燃焼炉の場合より若干小さい。これは炉内ガスの成分と

その比熱の温度依存性によるもので、高温で比熱の大きなガス成分が多い排

ガス循環型酸素燃焼炉の方がエントロピーの増加が僅かに小さくなるから

である。  

図 2-3 に炉内温度 Th が 1900 K のときの通常空気燃焼炉、熱循環型高温

空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の単位作動流体質量を発生させ

るときのエネルギーQ/Ggas と排ガス温度 Tout の関係を示す。縦軸は投入エネ

ルギーQ を作動流体質量 Ggas で割ったものである。図中、熱循環型高温空  

 

 

 

図２ -３．炉への投入エネルギーと排ガス温度の関係  
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気燃焼炉は排熱回収率 η が 0.8 のとき、排ガス循環型酸素燃焼炉は電力原単

位 W が 0 kWh/mN
3 および 0.3 kWh/mN

3 の結果である。図において、排ガス

循環型酸素燃焼炉の W=0 kWh/mN
3 と W=0.3 kWh/mN

3 が同じ値をとるのは、

燃料の燃焼による発熱量と排ガス循環量が両者で同じためである。通常空気

燃焼炉では排ガス温度 Tout に関わらず Q/Ggas が一定であるのに対し、熱循

環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉では、Q/Ggas は排ガス温

度 Tout  の上昇とともに減少する。  

熱循環型高温空気燃焼炉の場合、Q/Ggas は通常空気燃焼炉のそれより小さ

く、また、排ガス温度 Tout の上昇につれ、さらに減少していく。これは、排

ガス温度 Tout が高くなるにつれて蓄熱器に多くの熱が蓄えられて空気の予

熱温度が上昇することにより、同じエネルギーで多くの作動流体を加熱でき

るためである。  

排ガス循環型酸素燃焼炉の場合、排ガス温度 Tout が低い領域では、Q/Ggas

は通常空気燃焼炉のそれよりも大きい。排ガス循環型酸素燃焼炉においては、

循環させる排ガスが二酸化炭素と水蒸気で構成されており、この比熱が通常

空気燃焼炉における空気より大きい。そのため、排ガス温度 Tout  が低い場

合は、排ガス温度 Tout を炉内温度 Th まで上げるのに必要な熱量が多いから

である。Q/Ggas が通常空気燃焼炉のそれよりも小さくなるのは、排ガス温度

Tout が 900 K 以上においてである。  

熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉を比べると、排ガス温

度 Tout が 1700 K 以上になると、Q/Ggas は排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱

循環型高温空気燃焼炉よりも小さくなる。排ガス循環型酸素燃焼炉の場合、

排ガスの比熱が大きく、排ガス温度 Tout が高くなると循環によって炉内に戻

される熱量が大きくなり、Q/Ggas が排ガス温度 Tout の上昇とともに急激に小

さくなる。一方、  熱循環型高温空気燃焼炉では熱回収率 η を 0.8 と仮定し

ているため、排ガスの持つエネルギーのうち一定割合は排ガス温度 Tout に関

わらず失われる。そのため、1700 K を超える極めて高温の条件下では排ガ

ス循環型酸素燃焼炉が有利な状況が現れてくる。ここで、熱回収率 η を 0.8
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図２ -４．作動流体質量と排ガス温度の関係  

 

 

としているが、この値は熱循環型高温空気燃焼炉におけるほぼ最高の熱回収

率である。  

図 2-4 に炉内温度 Th が 1900 K のときの通常空気燃焼炉、熱循環型高温

空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の作動流体質量 Ggas と排ガス温

度 Tout の関係を示す。図中、熱循環型高温空気燃焼炉は排熱回収率 η が 0.8

のとき、排ガス循環型酸素燃焼炉は電力原単位 W が 0 kWh/mN
3 および 0.3 

kWh/mN
3 のときの結果である。  

通常空気燃焼炉の場合、排ガス温度 Tout に関わらず作動流体質量 Ggas が

一定であるのに対し、排ガス循環型酸素燃焼炉と熱循環型高温空気燃焼炉の

場合には排ガス温度 Tout  が上昇するにつれて作動流体質量 Ggas は増加する。 
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排ガス循環型酸素燃焼炉の場合、排ガスである二酸化炭素と水蒸気を再循

環させ、これを燃料の燃焼熱で排ガス温度 Tout から炉内温度 Th まで温度上

昇させるので、排ガス温度 Tout の上昇とともに作動流体質量 Ggas は大きく

なる。熱循環型高温空気燃焼炉の場合も同様に、蓄熱器であらかじめ予熱し

た空気を炉内に入れるため、同じエネルギーを与えた場合に排ガス温度 Tout

が高くなるほど作動流体質量 Ggas が大きくなる。排ガス温度 Tout がそれほ

ど高くない場合、排ガス循環型酸素燃焼炉の作動流体質量 Ggas は通常空気

燃焼炉および循環型高温空気燃焼炉より小さい。これは、排ガス循環型酸素

燃焼炉の作動流体ガスの比熱が、空気よりも大きいためである。また、排ガ

ス温度 Tout  が 1700 K を超える高温になると熱循環型高温空気燃焼炉よりも

排ガス循環型酸素燃焼炉の方が作動流体質量 Ggas は多くなる。これは、熱

循環型高温空気燃焼炉では排熱回収率 η を 0.8 と仮定しているため、極めて

排ガス温度 Tout が高い条件では排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱回収が大

きいためである。  

図 2-5 に炉内温度 Th が 1900 K のときの通常空気燃焼炉、熱循環型高温

空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の単位作動流体質量を発生させ

るときのエントロピー変化 Δs/Ggas と排ガス温度 Tout の関係を示す。図中、

熱循環型高温空気燃焼炉は排熱回収率 η が 0.8 のとき、排ガス循環型酸素燃

焼炉は電力原単位 W が 0 kWh/mN
3 および 0.3 kWh/mN

3 のときの結果である。 

通常空気燃焼炉の場合、排ガス温度 Tout  に関わらず単位作動流体質量を

発生させるときのエントロピー変化 Δs/Ggas は一定である。これに対し、排

ガス循環型酸素燃焼炉および熱循環型高温空気燃焼炉では排ガス温度 Tout

の上昇とともに Δs/Ggas は減少する。これは、図 2-4 で述べたように、排ガ

ス温度 Tout が高くなるにつれ、排ガス循環型酸素燃焼炉では同じエネルギー

を与えた場合に多くの作動流体を発生させることができるため、熱循環型高

温空気燃焼炉では空気の予熱温度が上昇することで同様に作動流体質量

Ggas が増加するためである。また、各ガスの比熱の温度依存性も、Δs/Ggas  
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図２ -５．単位作動流体質量を発生させるときのエントロピー変化  

と排ガス温度の関係  

 

の減少に寄与していると考えられる。  

 排ガス循環型酸素燃焼炉の場合、排ガス温度 Tout が上昇するにつれて W

＝0.3 kWh/mN
3 および W=0 kWh/mN

3 のとき Δs/Ggas の差が小さくなる。こ

れは、電力原単位 W のエントロピーが一定であるので、作動流体質量 Ggas

が増えると単位作動流体質量あたりのエントロピーΔs/Ggas の差が小さくな

るためである。  

一方、排ガス温度 Tout が 1800 K 以上の高温になると、熱循環型高温空気

燃焼炉より排ガス循環型酸素燃焼炉の方が Δs/Ggas が小さくなる。これは、

熱循環型高温空気燃焼炉において排熱回収率 η が存在するためであると考

えられる。また、排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱循環型高温空気燃焼炉に
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比べ、高温になるにつれて発生する作動流体質量 Ggas が大きくなることも

要因の一つとして考えられる。   

図 2-6 に通常空気燃焼炉および循環型高温空気燃焼炉の排熱回収率 η を

0.2～1.0 まで変化させた場合の単位作動流体質量あたりのエントロピー変

化 Δs/Ggas と排ガス温度 Tout の関係を示す。炉内温度 Th は 1900 K である。

なお、通常空気燃焼炉は排熱回収率 η が 0 と同等とみなすことができる。  

通常空気燃焼炉の場合は、排ガス温度 Tout に関わらず単位作動流体質量あ

たりのエントロピー変化 Δs/Ggas は一定であるのに対し、熱循環型高温空気  

 

 

 

図２ -６．熱循環型高温空気燃焼炉の廃熱回収率を変化させた場合  

の単位作動流体質量あたりのエントロピー変化と排ガス  

温度の関係  
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燃焼炉ではいずれの排熱回収率 η においてもこの値は排ガス温度 Tout の上

昇とともに低下する。これは、排熱回収により空気を予熱できるためである。 

一方、排熱回収率 η が高くなるにつれ、Δs/Ggas は小さくなる。これは、

排熱回収率 η が高くなると空気の予熱温度が上昇し、同じエネルギーを与え

た場合、多くの作動流体を発生させることができるためである。  

図 2-7 に、排ガス循環型酸素燃焼炉において、炉内温度 Th が 1900 K のと

きの各電力原単位 W における単位作動流体質量当たりのエントロピー変化  

 

 

 

 

図２ -７．排ガス循環型酸素燃焼炉において、各電力原単位における  

単位作動流体質量当たりのエントロピー変化と排ガス温度  

の関係  
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Δs/Ggas と排ガス温度 Tout の関係を表す。電力原単位 W が低下するにつれて

Δs/Ggas は減少する。これは、空気から酸素を製造するためのエントロピー

が減少するためである。排ガス温度 Tout が高温になると電力原単位 W の影

響は小さくなり、1800 K 付近では電力原単位 W の違いに関わらず、Δs/Ggas

はほぼ同じ値となる。  

次に、熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉のどちらが熱的

に優れているのかを検討した。検討に当たっては、単位作動流体質量当たり

のエントロピー変化 Δs/Ggas が、ある排ガス温度 Tout で同じ値をとる場合の

電力原単位 W と排熱回収率 η の関係を調べた。まず図 2-7 から、排ガス循

環酸素燃焼炉の場合の排ガス温度 Tout に対する Δs/Ggas を決められた電力原

単位 W に対して求め、つぎに図 2-6 を用いて、図 2-7 で求めた Δs/Ggas と先

に設定した排ガス温度 Tout  に対する排熱回収率を求めた。このようにして

求められた排熱回収率を ηRC と定めた。  

図 2-8 は排ガス温度 Tout に対する ηRC の変化である。排ガス循環型酸素燃

焼炉における電力原単位 W がパラメタで、ここでは電力原単位 W が 0～0.3 

kWh/mN
3 の場合を示している。排ガス温度 Tout が低下し、炉内温度 Th と排

ガス温度 Tout の温度差が大きくなるほど排ガス循環型酸素燃焼炉と同一の

エントロピー変化 Δs/Ggas を与える熱循環型高温空気燃焼炉の排熱回収率 

ηRC は減少する。  

これは、炉内温度 Th と排ガス温度 Tout の温度差が大きくなればなるほど、

排熱回収率 ηRC が小さくても熱循環型高温空気燃焼炉の方が排ガス循環型

酸素燃焼炉よりも有利であることを示している。したがって、図において、

ある与えられた電力原単位 W の曲線より上側は熱循環型高温空気燃焼炉の

方が排ガス循環型酸素燃焼炉よりも熱的に優れている領域であり、逆にこの

曲線より下側は、排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱循環型高温空気燃焼炉よ

りも熱的に優れている領域である。排ガス循環型酸素燃焼炉については、電

力原単位 W が大きくなるほど、有利な領域が狭くなることがわかる。  

図 2-8 に示した排ガス循環型酸素燃焼炉と熱循環型高温空気燃焼炉の結  
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図２ -８．排ガス温度に対する ηRC の変化  

 

 

果は、作動ガスの単位質量を発生させるためのエントロピー変化 Δs/Ggas を

相互に比較した結果である。しかし、実際には同じ作動ガス 1 kg でもガス

組成の違いによる比熱の違いにより、被加熱物へ与えることのできる熱量は

大きく異なる。排ガス循環型酸素燃焼炉における作動ガスは H2O と CO2 で

構成されているが、熱循環型高温空気燃焼炉においてはほとんどが N2 と O2

で構成されている。これらのガスの比熱を比べると、CO2、N2 および O2 の

比熱は大きく違わないが、H2O の比熱はこれらの 3 種類のガスの約 2 倍大

きい。また、各比熱はいずれもガス温度が高くなると大きくなるが、特に

H2O の場合、高温領域における比熱の増加は他の 3 種類のガスよりも大き

い。  
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そこで、作動ガス組成の違いによる加熱能力の違いを考慮するため、排ガ

ス循環型酸素燃焼炉の作動ガスの平均比熱を熱循環型高温空気燃焼炉の作

動ガスの平均比熱で割ったものを新たに α として定義した。次に、作動ガス

の加熱能力の違いを考慮して排ガス循環型酸素燃焼炉と熱循環型高温空気

燃焼炉を比較するため、図 2-7 に示した排ガス循環型酸素燃焼炉における各

電力原単位 W の単位作動流体質量当たりのエントロピー変化 Δs/Ggas を α

で除し、この値と同等のエントロピーを生成する熱循環型高温空気燃焼炉に

おける排熱回収率 ηR C を求めた。図 2-9 は、炉内温度 Th が 1900 K のとき

の排熱回収率 ηRC を排ガス温度 Tout に対してプロットしたもので、電力原単

位 W が 0～0.3 kWh/mN
3 の場合の計算結果である。  

各電力原単位 W に対する排熱回収率 ηRC は、比熱の影響を考慮しない場

合に比べて大きくなっている。すなわち、排ガス循環型酸素燃焼炉が有利な

領域が大きくなっている。図において、酸素製造の電力原単位 W が最も大

きい  0.3 kWh/mN
3 の場合でも、排ガス温度 Tout が 1000 K において、ηRC

が 0.55 以下では排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱循環型高温空気燃焼炉よ

りも有利になる。電力原単位 W＝0.3 kWh/mN
3 は酸素製造を深冷分離法で

行う場合の値である (NEDO, 2011)。最新の圧力変動吸着法 (PSA 法 )を用い

れば電力原単位 W は 0.2 kWh/mN
3 程度となるが (NEDO, 2011)、これくら

いの値になると排ガス温度 Tout のかなりの範囲にわたって排ガス循環型酸

素燃焼炉が熱力学的に有利となっている。さらに循環型高温空気燃焼炉の排

熱回収率 η は、炉の形式や大きさによって異なるが、一般にリジェネレーテ

ィブバーナ型の排熱回収率 η は 0.5～0.8 程度であり、熱交換器型の場合は

0.3～0.5 程度である (森田，谷川 , 2000)。酸素製造の電力原単位 W を考慮し

なくて良い場合には、排熱回収率 ηRC は常に 0.8 を上回っている。現状の

工業炉の排ガス温度 Tout が 1000～1500 K 付近であること、熱循環型高温空

気燃焼炉のリジェネレーティブバーナ方式における排熱回収率 η が最大で

0.8 程度であることを踏まえると、図 2-9 の結果は、排ガス循環型酸素燃焼

炉が熱循環型高温空気燃焼炉と同等かそれ以上の能力を有していることを  
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図２ -９．作動ガスの平均比熱を考慮した場合の排熱回収率 ηR C 

と排ガス温度の関係  

 

 

示唆している。電力原単位 W は発電効率と反比例の関係にあるので、発電

効率が高くなると電力原単位 W が低下する。今後、発電効率の向上や酸素

製造法の改良により酸素製造の電力原単位 W が低下していけば、加熱炉に

おいて、排ガス循環型酸素燃焼炉が熱力学的に有利となる場合が多くなる。 

 

 

２．５ まとめ 

本研究では、加熱炉を想定して排ガス循環型酸素燃焼炉の高効率燃焼技術
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としての可能性を熱力学的観点から検討した。比較においては、通常空気燃

焼炉、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉の燃焼過程に

おけるエンタルピーおよびエントロピーの変化を調べた。その結果、以下の

ことが明らかになった。  

１． 熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉は、通常空気

燃焼炉に比べて排ガス温度が高温のときはエンタルピーやエントロ

ピーの損失が少ないことが明らかになった。  

２． 熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉を比較すると、酸

素製造電力原単位や熱循環型高温空気燃焼炉の排熱回収率により優

劣が分かれることがわかった。排ガス温度がそれほど高温でないとき

は、排熱回収率が高くなくても熱循環型高温空気燃焼炉の方が排ガス

循環型酸素燃焼炉より熱的に優位である。しかし、排ガス温度が高温

のときは、排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱循環型高温空気燃焼炉よ

りも熱的に優位であることがわかった。  

３． 熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉の作動ガスの比

熱の違いを考慮した場合、すなわち炉の加熱能力を考えた場合、排ガ

ス循環型酸素燃焼炉の有利になる領域が増えることが明らかになっ

た。  
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第３章  

 

排ガス循環型酸素燃焼炉内に形成される  

二酸化炭素・酸素混合気中の火炎の  

すす特性に関する研究  
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３．１ はじめに 

工業炉などの加熱炉においては、加熱性能を検討する上で火炎から被加熱

物への輻射加熱が重要であり、その火炎輻射特性を検討するためには、工業

炉で一般に使われている拡散火炎のすす特性の把握が重要となる。また、各

種燃焼器から排出されるすすは大気汚染物質の一つであるので、この点にお

いてもすすの生成特性を明らかにすることは重要である。しかし、排ガス循

環型酸素燃焼炉で問題になる二酸化炭素と酸素で構成される雰囲気ガス中

での火炎からのすすの生成特性およびその雰囲気ガス温度の影響は、ほとん

ど明らかになっていない。  

そこで本章では、二酸化炭素と酸素からなる雰囲気ガスの組成および温度

が拡散火炎のすす特性に及ぼす影響について実験的に明らかにすることに

した。  

 

 

３．２ 酸素・二酸化炭素雰囲気中に形成される火炎のすす特性に関する 

これまでの研究 

 拡散火炎からのすす生成過程は、燃料の熱分解によるすす核の生成、すす

の成長およびすすの酸化に分けられる。特にすす核の生成はすす濃度に大き

く影響する要因の一つであるため、火炎温度は拡散火炎のすす生成に最も影

響を与える因子として考えられている。Glassmanらのグループは（Schug et 

al., 1980, Glassman and Yaccarino, 1981, Gomez et al., 1987, 

Glassman,1998）、各種燃料、特にオレフィン系燃料と空気の拡散火炎を用

い、火炎温度を窒素やアルゴンの不活性ガスで希釈することで変化させ、火

炎温度がすす量に及ぼす影響を実験的に調べた。その結果、すす量の変化の

指標として煙点を用いた実験では、煙点での燃料流量の逆数の対数表示と断

熱火炎温度の逆数は直線的な関係となり、断熱火炎温度がすす生成量の重要

な因子であると結論づけた（Schug et al., 1980, Glassman and Yaccarino, 

1981）。また、すす量をレーザで測定した実験では、燃料の希釈によっても
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すす量が減少するが、その影響は火炎温度に比べて小さいと結論づけた

(Gomez et al., 1987)。さらに、すす核の生成は 1350 K で起こり、火炎温度

が高いと熱分解される燃料が多くなり、それがすす核を生成し、すすの初期

の生成率を高めることを明らかにした。また、燃料希釈の影響については、

燃料希釈が燃料の熱拡散率を変化させることにより火炎温度を変化させる

ので、この点も考慮すべきであると結論づけた（Glassman, 1998）。  

Kent and Wagner（Kent and Wagner, 1985）および Law らのグループ

（Axelbaum et al., 1988, Du et al., 1989, 1991, Axelbaumand and Law, 

1991）も燃料を窒素やアルゴンガスで希釈し、それがすす生成に及ぼす影

響を同軸流拡散火炎（Kent and Wagner, 1985）および対向流拡散火炎

（Axelbaum et al., 1988, Du et al., 1989, Axelbaumand and Law, 1991）

を用いて実験的に調べた。燃料を窒素やアルゴンガスで希釈すると、火炎温

度の低下による化学反応速度の低下が起こるだけでなく、燃料の希釈による

化学反応速度の低下も起こ  

り、それがすす生成に影響を及ぼす。彼らは実験において、窒素とアルゴ

ンの比熱の差を利用して希釈の影響と火炎温度の影響を分離しすす量を調

べた。その結果、燃料に窒素やアルゴンガスなどの不活性ガスを混入した場

合のすす量の減少は、火炎温度の低下による化学反応速度の低下の影響より、

燃料の希釈による化学反応速度の低下の影響のほうが大きいと結論づけた。 

一方、Gülder らのグループは（Gülder, 1989, Gülder and Snelling, 1991, 

Gülder 1992, Gülder and Snelling, 1993）、すす生成に及ぼす火炎温度、燃

料の種類および希釈の影響について多くの実験的研究を行った。燃料の種類

を変化させた同軸流拡散火炎の実験結果から、燃料の違いによるすす量の差

は、燃料の違いによる火炎温度の違いの影響も存在するが、燃料の違いによ

る化学的構造の違いも主要な因子であると結論づけた。さらに彼らは火炎温

度がすす量に及ぼす影響を詳細に調べるため、燃料と酸化剤を加熱し実験を

行った。その結果、燃料と酸化剤を加熱することで断熱火炎温度を変化させ

た場合のすす量の変化は、燃料を窒素で希釈し断熱火炎温度を変化させた場
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合の変化より大幅に小さいことを見いだした。この結果から、燃料を窒素な

どの不活性ガスで希釈した場合、Glassman らのグループがすす生成に対し

て断熱火炎温度が大きな影響を及ぼすという結論を導き出したことは再検

討されるべきであると結論づけた。  

火炎のすす特性に及ぼす二酸化炭素の影響に関しては、すすの抑制の観点

から幾つか行われている。McLintock は燃料にエチレンを用い、燃料に不活

性物質として、窒素、アルゴン、ヘリウム、二酸化炭素、水蒸気を添加し、

煙点を測定した（McLintock, 1968）。その結果、二酸化炭素と水蒸気はす

す抑制効果が大きく、これは二酸化炭素と水蒸気がすすの再燃焼に影響を及

ぼしているためであると結論づけた。Kailasanathan らもまた燃料にエチレ

ンを用い、希釈剤として窒素、アルゴン、ヘリウム、二酸化炭素を添加し、

火 炎 温 度 や す す 前 駆 体 の 濃 度 に 及 ぼ す 希 釈 剤 の 影 響 を 調 べ た

（Kailasanathan et al., 2013）。その結果、二酸化炭素を用いた場合にすす

量が最もが少なくなるが、それは二酸化炭素の添加により火炎温度が非常に

低くなり、すすの前駆体濃度が低くなることが主原因であると結論づけた。  

Oh and Shin は燃料にプロパンを用い、酸化剤側に窒素・酸素混合気、二

酸化炭素・酸素混合気、アルゴン・二酸化炭素・酸素混合気を用いて、酸素

濃度を変化させることで断熱火炎温度を変化させ、それぞれの火炎中のすす

濃度分布の比較を行った（Oh and Shin, 2006）。その結果、火炎中の最大す

す濃度は二酸化炭素・酸素混合気を用いたときに他の混合気に比べて減少す

ること、混合気中の酸素濃度が増加すると火炎中の最大すす濃度が増加する

ことを見いだし、それらの変化は断熱火炎温度の変化によっていると結論づ

けた。さらに、二酸化炭素・酸素混合気の場合に、火炎中の最大すす濃度が

他の混合気に比べて低い理由は、二酸化炭素の熱容量が大きいために起きる

火炎温度の低下により、すす核の生成が遅くなることが原因であると結論づ

けた。また、二酸化炭素・アルゴン・酸素混合気の断熱火炎温度が窒素・酸

素混合気の場合とほぼ同じになるように二酸化炭素とアルゴンの割合を調

整し実験を行った。この場合でもすす核の生成が遅くなるので、すす濃度が
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わずかに減少することを見いだした。  

Liu らは、エチレンを燃料とし、燃料を二酸化炭素および窒素で希釈した

場合の火炎からのすす生成に対し、5～20 atm の加圧下での実験とそれに対

する詳細化学反応を考慮した数値計算を行った。数値計算に当たっては、二

酸化炭素の化学的影響を無視した場合と考慮した場合の計算をおこない、そ

れらの結果と実験結果を比較した。その結果、加圧環境下においても二酸化

炭素のすす生成に対する化学的影響は存在し、それは常圧のときと同じく、

二酸化炭素と水素ラジカルの反応により OH ラジカルが生成され、それがす

す前駆体の生成を妨げるためであると結論付けた。さらに圧力の影響に対し

ては、圧力が増加すると、水素ラジカルが三体反応で減少するため、二酸化

炭素の化学的影響は減少すると結論付けた（Liu et al., 2015）。  

 以上のように、火炎中のすす濃度に及ぼす燃料側への不活性ガス混入や火

炎温度の影響、さらには酸化剤側の酸素濃度の影響およびガス組成の影響に

ついては、これまでの研究により、断熱火炎温度の変化および不活性ガス混

入による濃度変化の影響（希釈の影響）や化学反応による影響により説明さ

れている。しかし、二酸化炭素・酸素混合気を酸化剤とし酸素濃度を変化さ

せた場合、および燃料と酸化剤の温度を変化させた場合の火炎中のすす特性

については、ほとんど調べられていない。  

そこで本章では、これまで比較的研究例の多いエチレンを燃料とし、酸化

剤として二酸化炭素と酸素の混合気を用いて酸素濃度と温度を独立に変化

させた場合について、実験的な研究を行った。また、酸化剤として窒素を用

いて温度を変化させた場合についても実験を行い、二酸化炭素・酸素混合気

の結果との比較検討を行った。火炎のすす量の変化はすすによる光の減衰を

測定し求めた。さらに、火炎のすす量と形成される火炎の断熱火炎温度との

比較を行い、すす量に及ぼす雰囲気ガス温度および雰囲気ガス組成の影響を

明らかにすることを目的とした。  
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３．３ 実験方法 

３．３．１ 実験装置 

図 3-1 に実験装置の概略図を示す。実験装置は燃焼室、燃料供給系、燃料

ガス・雰囲気ガス予熱装置を含む雰囲気ガス供給系および撮影・光学系で構

成されている。  

燃焼室はパイレックスガラス製の円筒形（内径 80 mm）で、その中央にス

テンレス製バーナ (内径 7 mm、外径 8 mm)が設置されている。実験ではバ

ーナ軸と平行に燃料室下部から一様な雰囲気ガス流を流し、バーナから噴出

させた燃料に着火することで、同軸流噴流拡散火炎を形成した。   

 

 

 

 

図３ -１．実験装置  
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燃料にはエチレン（純度 99.99%）を用い、その流量は 2 ml/s（燃料ガス

温度を 293 K で換算の場合）にした。これは燃料噴出速度が常温で 5.1 cm/s

に相当する。実験では、雰囲気ガス温度と雰囲気ガス組成を変化させ実験を

行うため、燃料流量および雰囲気ガス流速をこのように決めた。雰囲気ガス

は、圧力調整弁、流量調整弁を通り、蓄熱式予熱装置（電気ヒータと直径 3 

mm のセラミックボールの層で構成）で加熱され、整流部を経て、燃焼室下

部から一様な同軸流として燃焼室内に供給される。雰囲気ガスの流速は 6 

cm/s（雰囲気ガス温度を 293 K で換算の場合）に調整されている。  

雰囲気ガスは酸素と窒素または酸素と二酸化炭素の混合ガスで、酸素濃度

を 21～30%の範囲で調整し実験に使用した。  

雰囲気ガス温度は、バーナ先端から下 10 mm、半径方向外側 10 mm に設

置した K 型熱電対の測定温度とした。二酸化炭素と窒素は酸化剤である酸

素を希釈しているガスであるため、本研究ではこれらを希釈ガスと記すこと

にする。実験では、燃料が燃焼室内に噴出する前の熱分解を避けるため、雰

囲気ガス温度を常温から約 570 K までの範囲で実験を行った。  

火炎中のすす生成状態は、火炎の直接画像および透過光画像により観察し

た。直接画像および透過光画像は、燃焼室外の側面に設置したデジタルビデ

オカメラ 2 台で取得される。直接画像の撮影用カメラでは火炎全体の画像を

取得した。透過光画像は、本実験装置が微小重力実験への対応も考慮してい

ることから、火炎の計測範囲が限られている。本実験における透過光画像の

取得範囲は、バーナ中心から半径方向 8 mm、バーナ出口から高さ方向 30 

mm である。  

火炎中のすす粒子の観察には、バックライトとして白色 LED を使用し、

そこから照射される光を火炎に透過させ、その透過光をバンドパスフィルタ

（λ：546 nm）装着のデジタルカメラで撮影した。取得した透過光画像には

火炎中のすすが影としてとらえられ、火炎中のすす粒子分布の可視化が可能

である。また、その陰の濃淡（透過光減衰率）から火炎中すす粒子の濃度分

布を算出した。  
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３．３．２ すす体積濃度の算出方法  

 本実験では、透過光減衰法を用いて火炎中のすす体積濃度を算出した。透

過光減衰法は粒子群に単一波長の並行光を入射させた際の透過光画像にお

ける背景光の減衰率からすす体積濃度を求める光学的測定法である（紺谷、

後藤、1986、1987）。  

 

 

   

 

 

 

 

 

 

 

図３ -２．単一粒子による光の減衰  

 

 これは、図 3-2 に示すように、粒子径 D の単一粒子群に並行光を入射さ

せると、並行光は粒子による吸収や散乱を受けて減衰することを利用した方

法である。これまでに、この透過光減衰法は単一粒子だけでなく粒子群に対

しても適用することができることが分かっている（紺谷 , 後藤 , 1986）。不規

則に浮遊する同一の直径 D の多数の粒子群に入射した強度 I0 の並行光が、

粒子群を通過した後、粒子による吸収･散乱によって強度 I になった場合、

Bouguer-Lambert-Beer の法則により、式（3.1）のように表すことができ

る。  

 

 

  
          

 

 
                               （3.1） 
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ここで、I0 は入射光強度、I は透過光強度、L は粒子群層の厚さ（透過距離）、

Qext は粒子群層の減衰係数である。  

すす粒子の直径は 20～50 nm で、本研究で用いた光の波長（λ=546 nm）

に比べて十分に小さく、粒子パラメータ α( = πD/λ)も、1 より十分に小さい

値になる。α≪1 となるときには、Rayleigh の式が成り立つため、すす粒子

に光が入射したときの散乱による減衰 Isc a と吸収による減衰 Iext を比較する

と、散乱による減衰は吸収による減衰よりも十分に小さい。これにより、す

す粒子による減衰は、減衰係数 Qext が吸収係数 Qabs に等しいと考えること

ができる。計測波長を λ とすると、Rayleigh の式により吸収係数 Qabs は、

式（3.2）のように表すことができる。  

 

                       

（3.2）  

 

ここで、n,k は m=n+ki で表わされる粒子の複素屈折率の実部と虚部であ

る。すすの複素屈折率については Dalzell らによって計測された値が広く用

いられており、本研究でもこの値を引用し、n=1.56、k=0.5 として計算を行

った（Dalzell and Sarofim, 1969）。  

これらの式を用いて、Rayleigh の近似が成り立つときに、透過率からす

すの体積濃度を求める方法を示す。すすの体積濃度 FV は、すすの数密度 N

とすす粒子の体積の積と等しくなるので、式 (3-3)のように示すことができ

る。  

 

                           

（3.3）  

 

式 (3.1)と、式 (3.3)から粒子数密度 Nを消去すると、すす体積濃度 Fvは式 (3.4)

のように表すことができる。  
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(3.4) 

 

ここで、Qext は吸収係数 Qabs に等しいので、Qabs を式 (3.2)を代入すると、

粒子径 D が消去され、すす体積濃度 Fv は式 (3.5)のように示される。  

 

                                           

(3.5) 

 

式 (3.5)において、計測波長 λ、複素屈折率の n と k は既知の値であるため、

減衰率 I0/I と透過距離 L からすす体積濃度 Fv を求めることができる。  

 実際の火炎中のすすは３次元的に分布している。このため、実験で得られ

る透過光画像上のすす分布は、３次元の投影画像であり、すす体積濃度を算

出するためには、火炎の中心から半径方向の分布に変換する必要がある。本

実験で形成される火炎は同軸流拡散火炎で軸対象な形状を持つため、アーベ

ル軸変換を行うことによりすす体積濃度の半径方向の分布が得られる

（Alvarez et al.,2002）。  

図 3-3 に、アーベル軸変換の概念図を示す。図 3-3 の右図は、火炎のある  

高さにおける断面である。火炎の断面にはすす濃度の等しい円環が同心円状

に分布していると考えられる。このため、最も外側に位置する層の投影部分

は、すす濃度が一定の層を光が透過した後の画像であるため、すす体積濃度

の値を求めることができる。最外層のすす体積濃度の値を用いることにより、

これに続く二番目の層のすす体積濃度の値が算出でき、最終的に最内層まで

の全ての層のすす体積濃度を求めることができる。  

 図 3-4 に、（a）は火炎の最外層、（b）はその一つ内側の層を示す。透過光

減衰法を用いるには、背景光のみを写した画像（Backlight image）と、す

すによって減衰した画像（Attenuated image）が必要となる。これらの  
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図３ -３．アーベル軸変換の概念図  

 

 

    

      （a）１層め                （b）２層め  

 

図３ -４．アーベル軸変換の計算手順  
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画像を比較し、減衰による光の強度の変化を調べることで、すす体積濃度を

求めることができる。  

図 3-4（a）に示した最外層のみを透過してくる光を考えると、入射する

光の強度 I011 は背景光画像の最外層の強度に等しく、放出される光の強度 I11

は光路長 L11 において減衰された透過光画像の強度に等しい。既知であるこ  

れらの値を用いて、最外側層のすす体積濃度 FV1 は α を定数として式 (3.6)

のように表される。  

 

                      

(3.6) 

 

FV1 の値が求まると、この一つ内側の２層目（図 3-4（b））に入射する光の

強度（ I0m2）および 2 番目の層から放出される光の強度（ Im 2）は、式 (3.7)

を用いて求めることができる。  

 

           

(3.7) 

 

式 (3.7)で求めた I022,I22 を使い、1 層目と同様に 2 層目についても式 (3.8)に

より、すす体積濃度 FV2 を求めることができる。  

 

         

              (3.8) 

  

同様の計算を中心の層まで繰り返すことで、すべての層におけるすす体積濃

度を求めることができる。  

本実験では、さらに、その半径方向のすす体積濃度の分布を火炎高さ方向

に積分することにより、火炎の総すす量を求めた。透過光画像の取得範囲が
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高さ方向に 30 mm であるので、本章で算出した総すす量は、バーナ口から

高さ 30 mm までの総すす量の値となっている。  
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３．４ 結果および考察 

３．４．１ 火炎形状に及ぼす雰囲気ガス組成および雰囲気ガス温度の影響 

雰囲気ガス組成の違いにより、火炎形状がどのように異なるかを調べるた

め、火炎の直接画像を比較検討した。図 3-5 は酸素濃度が 21～30%のとき

の火炎の直接画像で、（a）は希釈ガスが窒素の場合、（b）は希釈ガスが二酸

化炭素の場合である。  

火炎の輝度は希釈ガスの種類により大きく異なる。火炎の輝度は酸素濃度

の上昇にともない高くなる。しかし、酸素濃度に関わらず、窒素で希釈した

方が二酸化炭素で希釈する場合よりも火炎の輝度は著しく高い。図 3-5 から、

窒素で希釈した酸素濃度 21%の火炎輝度は、二酸化炭素で希釈した酸素濃

度 30%の火炎よりも高いことがわかる。  

 酸素濃度を変化させたときの、火炎高さに及ぼす希釈ガスの種類の影響を

図 3-6 に示す。縦軸は図 3-5 に示した火炎画像から得られた火炎高さ、横軸

は酸素濃度である。  

希釈ガスが窒素の場合、火炎高さは酸素濃度の上昇に伴い直線的に低くな

る。一方、希釈ガスが二酸化炭素の場合、酸素濃度が 25%までは火炎高さ

は酸素濃度の上昇に対してあまり変化しないが、それ以上の酸素濃度に対し

ては、直線的に低くなる。火炎の高さは、いずれの酸素濃度においても、窒

素で希釈した火炎の方が二酸化炭素で希釈した場合よりも低い。  

 図 3-7 は、希釈ガスを二酸化炭素とした場合の各雰囲気ガス温度に対する

火炎高さである。どの雰囲気ガス温度に対しても、酸素濃度が増加すると火

炎高さは低くなる。特に、雰囲気ガス温度が高い場合は、火炎高さは酸素濃

度の増加に対して直線的に減少する。雰囲気ガス温度が低い場合は、火炎の

輝度が低く、輝炎の高さを明確に測定できていない。そのため、雰囲気ガス

温度が低い場合の火炎高さと酸素濃度の関係は、明確とは言えない。  
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（ａ）窒素・酸素混合気雰囲気  

   （雰囲気ガス温度：289 K）  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

（ｂ）二酸化炭素・酸素混合気雰囲気  

 （雰囲気ガス温度：289 K）  

 

図３ -５．希釈ガスの種類および酸素濃度が火炎形状に及ぼす影響  
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図３ -６．酸素濃度が火炎高さに及ぼす影響  

 （雰囲気ガス温度：289 K）  

 

図３ -７．酸素濃度が火炎高さに及ぼす影響  

 （希釈ガス：二酸化炭素）  
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 図 3-8 は、酸素濃度が 21%の場合に雰囲気ガス温度を変化させたときの火

炎の直接画像で、（a）は希釈ガスが窒素の場合、（b）は希釈ガスが二酸化炭

素の場合である。雰囲気ガスの温度範囲は、 a）窒素では 289～556 K、b）

二酸化炭素では 289～527 K で、両者ともにほぼ同じ温度範囲である。  

 

 

（ａ）窒素・酸素混合気雰囲気（酸素濃度  21%）  

 

 

    （ｂ）二酸化炭素・酸素混合気雰囲気（酸素濃度 21%）  

 

      図３ -８．雰囲気ガス温度が火炎形状に及ぼす影響  
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希釈ガスの種類に関わらず、雰囲気ガス温度が高くなると火炎の高さは低

くなる。窒素で希釈した場合には、雰囲気ガス温度が高くなると、バーナ口

の火炎幅が大きくなる傾向が認められる。火炎の輝度は雰囲気ガスの温度に

関わらず、窒素で希釈した場合には全般に高く、雰囲気ガス温度の違いによ

る影響は視覚的にはあまり認められない。一方、二酸化炭素で希釈した場合

には、雰囲気ガス温度の上昇とともに、火炎の輝度は高くなり、 350K 付近

になると火炎の全体が視覚的にはっきり確認できるようになる。ただし、雰

囲気ガス温度が 500K を越えても、その輝度は窒素で希釈した場合よりも、

かなり低い。  

雰囲気ガス温度を変化させたときの、火炎の高さに及ぼす希釈ガスの影響

を図 3-9 に示す。縦軸は図 3-8 に示した火炎画像から得られた火炎高さ、横

軸は雰囲気ガス温度である。希釈ガスの種類に関わらず、雰囲気ガス温度が  

 

 

 

図３ -９．雰囲気ガス温度が火炎高さに及ぼす影響  

（酸素濃度 21%）  
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上昇すると火炎高さは低くなる。また、希釈ガスの種類が異なっても火炎高

さはほぼ同じである。  

 

３．４．２ 火炎内のすす体積濃度分布に及ぼす雰囲気ガス組成および 

雰囲気ガス温度の影響 

 雰囲気ガスが窒素・酸素混合気で酸素濃度が 21%のときの火炎各高さに

おけるすす体積濃度の分布を図 3-10 および図 3-11 に示す。図 3-10 は雰囲

気ガス温度が 368 K の場合、図 3-11 は 556 K の場合である。それぞれの図

の横に、その条件での火炎写真とどの線がどの高さの体積濃度分布を表して

いるかを示している。  

すすは、火炎軸方向の高さが高くなり、輝炎が現れるようになると、識別

できるような分布を示すようになる。火炎の輝炎が高く、すすが非常に多く

なってくるところでは、すす体積濃度分布に測定ノイズのようなスパイク状

のものが現れている。各高さにおけるすす体積濃度分布の山の頂点は火炎軸

方向の高さが高くなるにつれて大きくなり、また、火炎の中心方向に移動し

ている。火炎の各高さで、雰囲気ガス温度が 556 K と高い場合の方が 368 K

と低い場合のときよりも、すす体積濃度分布の山の高さは高い。また、図

3-11 の雰囲気ガス温度が 556 K の場合は、スパイク状のものが高さ 10 mm

で現れていることから、火炎のバーナ口に近い上流で、すすが既に多く生成

されていることがわかる。  

 図 3-12 に雰囲気ガスが二酸化炭素・酸素混合気で酸素濃度が 21%のとき

の火炎各高さにおけるすす体積濃度分布を示す。雰囲気ガス温度は 528 K

である。図 3-8（b）の火炎の直接画像で示したように、希釈ガスが二酸化

炭素で酸素濃度が 21%の場合、火炎の輝度は非常に低いが、雰囲気ガス温

度が 528 K になると火炎の全体が視覚的にはっきり確認できるようになる。

その場合は火炎内のすす体積濃度分布が比較的明瞭に現れるようになる。図

3-12 は火炎中のすす濃度分布が明瞭の条件で、図 3-11 に示した希釈ガスが

窒素で酸素濃度 21%の場合と比較するためのものである。雰囲気ガス温度
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がほぼ同じ条件の図 3-11 と図 3-12 を比較すると、火炎各高さにおけるすす

体積濃度は希釈ガスが二酸化炭素の場合は窒素の場合に比べて低く、その値

は窒素の場合の 1/3 以下である。二酸化炭素の場合のすすは、輝炎がはっき

り確認できない、高さが 10 mm のところから現れ始めている。輝炎がはっ

きり認識できる高さ 25 mm のところでは、すすの体積濃度が急激に大きく

なっている。各高さにおけるすすの体積濃度分布は、図 3-10 に示した窒素

の場合の雰囲気ガス温度が 368 K の場合と似ている。希釈ガスが二酸化炭

素の場合も、窒素の場合と同様に、各高さにおけるすす体積濃度分布の山の

頂点の位置は、高さの増加とともに火炎の中心方向に移動している。  

 次に、酸素濃度が火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布にど

のような影響を及ぼすかを調べた。酸素濃度の影響は、希釈ガスが二酸化炭

素の場合についてのみ検討した。希釈ガスが窒素の場合には、酸素濃度が増

加すると、火炎の輝度が極めて高くなり、すすの透過光画像が明確に得られ

なかったためである。図 3-13、図 3-14 および図 3-15 は、希釈ガスが二酸

化炭素で、酸素濃度が 23%、27%および 30%のすす体積濃度分布である。

雰囲気ガス温度はいずれの場合も 401 K である。  

 酸素濃度が 23%の場合、図 3-13 に示すように、高さ 5 mm では輝炎がな

く、すす体積濃度は非常に低い値になっている。高さ 10 mm 付近から輝炎

が現れ始め、すす体積濃度は高くなっていく。高さ 25 mm は輝炎の中心付

近であり、すす体積濃度が高いことがわかる。酸素濃度が 27%と高くなる

と、図 3-14 に示すように、高さ 5 mm のところが輝炎の下端付近となり、

すす体積濃度がある程度の値を示すようになる。火炎軸方向の高さが高くな

るにつれ、すす体積濃度分布の山の頂点の値は高くなり、その頂点の位置は

火炎中心方向に移動している。高さ 20 mm 付近が輝炎の高さ方向の中心に

近く、その地点ですす体積濃度は最も高くなり、高さ 25 mm になるとすす

体積濃度は低くなっている。酸素濃度が 30%になると、図 3-15 に示すよう

に、高さ 10 mm ですす体積濃度はかなり高くなり、高さ 15 mm 付近です

す体積濃度分布の山の頂点の値が最大値をとる。それ以上の高さではすす体
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積濃度は低くなっていき、高さ 20 mm では 15 mm の場合より低くなる。

特に高さ 25 mm では、火炎の輝度がある程度高いところでの測定にもかか

わらず、すす体積濃度は非常に低くなっている。このことから、酸素濃度が

高いと、火炎軸方向の高さが高いところでのすす体積濃度の減少が大きくな

っていることがわかる。  

 

 

 

 

 

図３ -１０．火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布  

（希釈ガス：窒素、酸素濃度：21%、雰囲気ガス温度：368 K）  
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図３ -１１．火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布  

    （希釈ガス：窒素、酸素濃度：21%、雰囲気ガス温度：556 K）  

 

 

図３ -１２．火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布  

   （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：21%、雰囲気ガス温度：528 K）  
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図３ -１３．火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布  

   （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：23%、雰囲気ガス温度：401 K）  

 

 

図３ -１４． 火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布  

   （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：27%、雰囲気ガス温度：401 K）  
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図３ -１５． 火炎の各高さにおけるすす体積濃度の半径方向分布  

   （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：30%、雰囲気ガス温度：401 K）  
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３．４．３ 火炎の各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値に及ぼす 

雰囲気ガス温度および酸素濃度の影響 

火炎内のすす生成挙動を示す一つの指標は、 3.4.2 項で述べたように、火

炎の各高さにおけるすす体積濃度分布の山の頂点の値、すなわち各高さにお

けるすす体積濃度分布の最大値である。図 3-16 および図 3-17 は、希釈ガス

が窒素の場合で、雰囲気ガス温度を変化させた場合の各高さにおけるすす体

積濃度分布の最大値の高さ方向の変化で、酸素濃度は 21%である。図 3-16

の横軸は火炎軸方向の高さである。図 3-16 から、各高さにおけるすす体積

濃度分布の最大値は、雰囲気ガス温度の違いに関わらず、火炎軸方向の高さ

が高くなるにつれ大きくなることがわかる。雰囲気ガス温度が高い場合は、

ある高さから、最大値が高さとともに大きくならなくなる。火炎の高さは、

図 3-9 に示すように、雰囲気ガス温度の上昇とともに低くなる。そこで、火

炎軸方向の高さを火炎高さで除した値を無次元高さと定義し、火炎の相対的

な位置でのすす体積濃度分布の最大値の変化を調べた。図 3-17 は、横軸を

無次元高さとした場合の図である。無次元表示では、温度が上昇すると最大

値は大きくなるものの、ほぼ同じような傾向を示す。このことは、火炎のす

す体積濃度分布の傾向は、火炎高さの相対的な位置によることを示している。

図 3-17 において、希釈ガスが窒素の場合は、無次元高さが 0.7 付近で最大

値がピークを迎えるように見える。  
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図３ -１６．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の高さ方向の  

変化（希釈ガス：窒素、酸素濃度：21%）

 

図３ -１７．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の無次元高さ  

対する変化（希釈ガス：窒素、酸素濃度： 21%）  
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 次に、希釈ガスが二酸化炭素の場合において、酸素濃度が同じ場合に、雰

囲気ガス温度の上昇により、すす体積濃度分布の最大値がどのように変化す

るかを調べた。図 3-18 は酸素濃度が 23%の場合、図 3-19 は同 27%の場合、

図 3-20 は同 30%の場合で、いずれも横軸は無次元高さである。図 3-18 に

示す酸素濃度が 23%の場合、図 3-7 に示すように火炎の高さが 30 mm 以上

になるため、火炎全体の透過光画像が取得できない。このため、高さ 25 mm

のところが無次元高さで 0.6～0.7 程度に相当する。無次元高さが 0.6～0.7

までは、すす体積濃度分布の最大値は無次元高さの上昇ともに大きくなって

いる。また、いずれの無次元高さにおいても、雰囲気ガス温度の上昇ととも

に、すす体積濃度分布の最大値は大きくなっている。  

図 3-19 に示す酸素濃度が 27%の場合には、図 3-7 に示すように、雰囲気

ガス温度が 350K を越えてくると火炎の高さが 30 mm 以下になるため、火

炎全体の透過光画像が取得できる。したがって、図 3-14 からもわかるよう

に、火炎全体のすす体積濃度分布の最大値の変化が測定できていることにな

る。この条件では、すす体積濃度分布の最大値は無次元高さが 0.7 付近で最

も大きくなり、それ以上の高さでは小さくなっている。また、いずれの無次

元高さにおいても、雰囲気ガス温度が上昇すると、すす体積濃度分布の最大

値も大きくなっている。  

 図 3-20 に示す酸素濃度が 30%の場合は、図 3-18 および図 3-19 に示す酸

素濃度 23%と 27%の場合と同様に、無次元高さがある高さまではすす体積

濃度分布の最大値は大きくなり、それ以上の高さでは小さくなっている。ま

た、最大値がピークを示すまでは、雰囲気ガス温度が上昇するにしたがい最

大値も大きくなっている。すす体積濃度分布の最大値がピークを示す無次元

高さは、0.6～0.7 付近である。  

一方、図 3-18、図 3-19 および図 3-20 のおける無次元高さが 0.7 付近の

すす体積濃度分布の最大値が大きなところを比べると、酸素濃度が増加して

もその最大値の大きさがあまり変化していないことがわかる。これらを図

3-13、図 3-14 および図 3-15 中の各右側の火炎写真と比較してみると、その
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場所での輝炎の輝きの強さがほぼ同じであることがわかる。また、雰囲気ガ

ス温度が低く、酸素濃度が低い場合は、無次元高さの低いところでの輝炎の

輝きが弱い。このことは、この領域でのすすの生成が少ないことを示してい

る。  

 

 

 

 

 

図３ -１８．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の  

無次元高さに対する変化  

    （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：23%）  
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図３ -１９．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の  

無次元高さに対する変化  

    （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：27%）  

 

図３ -２０．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の  

無次元高さに対する変化  

    （希釈ガス：二酸化炭素、酸素濃度：30%）  
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次に、雰囲気ガス温度が同じ場合に、酸素濃度を変化させたときの火炎各

高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の変化を調べた。図 3-21 は雰囲気

ガス温度が 324 K の場合、図 3-22 は同 401 K の場合、図 3-23 は同 528 K

の場合で、いずれも横軸は無次元高さである。  

図 3-21、図 3-22 および図 3-23 における酸素濃度 30%のすす体積濃度分

布の最大値を比べると、雰囲気ガス温度によらず、すす体積濃度分布の最大

値は、無次元高さが 0.7 付近で最大値をとり、それ以上の高さでは減少して

いることがわかる。図 3-21、図 3-22 および図 3-23 における酸素濃度 23%

および 27%のすす体積濃度分布の最大値の変化は、無次元高さに対しては、

酸素濃度 30%の場合と非常によく似ている。また、雰囲気ガス温度が高く

なると、すす体積濃度分布の最大値が大きくなっていくことがわかる。この

ことは、燃料分解によるすす生成の過程および酸化によるすす消滅の過程が

酸素濃度によらず火炎の相対的な位置で決まること、すす体積濃度に対する

これらの各過程の影響の大きさが雰囲気ガス温度の影響を受けていること

を示していると考えられる。  
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図３ -２１．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の  

無次元高さに対する変化  

          （希釈ガス：二酸化炭素、雰囲気ガス温度： 324 K）  

 

図３ -２２．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の  

無次元高さに対する変化  

           （希釈ガス：二酸化炭素、雰囲気ガス温度： 401 K）  
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図３ -２３．火炎各高さにおけるすす体積濃度分布の最大値の  

無次元高さに対する変化  

           （希釈ガス：二酸化炭素、雰囲気ガス温度： 528 K）  

 

 

３．４．４ 総すす量に及ぼす雰囲気ガス組成および雰囲気ガス温度の影響 

総すす量に及ぼす希釈ガスの種類の影響および雰囲気ガス温度の影響を

図 3-24 に示す。図の縦軸は総すす量、横軸は雰囲気ガス温度である。雰囲

気ガスは希釈ガスが窒素の場合および二酸化炭素の場合で、酸素濃度は 21%

である。総すす量は、3.3 実験方法の項で述べたように、バーナ口から火炎

高さ 30 mm までの総すす量である。図 3-9 に示すように、酸素濃度 21%の

場合、火炎高さは希釈ガスが窒素の場合と二酸化炭素の場合を比較するとほ

とんど同じで、雰囲気ガス温度の上昇とともに減少する。図 3-9 からわかる

ように、図 3-24 に示した総すす量は、希釈ガスの種類によらず、雰囲気ガ

ス温度が低い場合には火炎高さの約 70%までの総すす量であり、雰囲気ガ

ス温度が高い場合には火炎高さの約 90%までの総すす量となっている。  
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酸素濃度 21%の場合には、いずれの希釈ガスにおいても、雰囲気ガス温

度が上昇すると、総すす量は増加する。総すす量の雰囲気ガス温度に対する

増加率は窒素と二酸化炭素で異なる。図 3-8 の火炎写真からも推察されるよ

うに、窒素の総すす量は、二酸化炭素の総すす量に比べ、どの温度に対して

も多い。これは、二酸化炭素の比熱が窒素よりも大きいため、希釈ガスが二

酸化炭素の場合、火炎温度が窒素の場合に比べて低くなることが理由の一つ

として考えられる。雰囲気ガス温度が上昇するにともない、火炎の温度は上

昇する。火炎温度の上昇は、火炎中のすす生成量の増加につながるので、図

3-24 に示す結果になったものと考えられる。これについては、後述にて考

察する。  

 

 

 

図３ -２４．雰囲気ガス温度と総すす量の関係  

         （希釈ガス：窒素、二酸化炭素、酸素濃度： 21%）  
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酸素濃度の影響を調べる実験は、希釈ガスが二酸化炭素の場合に対しての

み行った。これは、窒素の場合、酸素濃度を増加させると、急激にすす濃度

が上昇し、本実験の手法では総すす量を測定できなかったためである。図

3-25 に、希釈ガスが二酸化炭素で、酸素濃度を 21～30%の範囲で変化させ

たときの総すす量の変化を示す。雰囲気ガス温度をパラメタとしている。図

中、縦軸は総すす量、横軸は酸素濃度である。  

総すす量は酸素濃度が上昇すると増加していくが、  27%付近で最大値を

とり、それ以上では酸素濃度の上昇に対して減少する。図 3-25 には、雰囲

気ガスの温度が異なる結果も示したが、雰囲気ガス温度の違いに係わらず、

いずれの場合も酸素濃度と総すす量の関係は同じである。仮に、総すす量が

火炎温度のみの影響を受けるのであれば、酸素濃度が 27%付近以降、酸素

濃度の増加とともに総すす量が減少することはないと考えられる。図 3-25  

 

 

 

図３ -２５．酸素濃度と総すす量の関係  

    （希釈ガス：二酸化炭素）  
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の結果は、酸素濃度の増加が火炎温度を上昇させ、それが単純に総すす量を

増加させるのではないということを示唆している。  

 図 3-26 に、図 3-25 の横軸を雰囲気ガス温度にした場合の結果を示す。総

すす量は、雰囲気ガスの温度上昇に伴い増加する。酸素濃度が同じ場合、雰

囲気ガス温度の上昇は火炎温度を上昇させ、その結果として総すす量を増加

させるように見える。一方、図 3-25 に示されるように、横軸を酸素濃度と

した場合、酸素濃度を増加させて火炎温度を高くしても、総すす量は単調に

増加しない。  

 

 

 

 

 

図３ -２６．雰囲気ガス温度と総すす量の関係  

   （希釈ガス：二酸化炭素）  
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３．４．５ 総すす量と断熱火炎温度の関係 

これまでの研究において、二酸化炭素がすす生成に及ぼす影響はおもに 4

つあるとされている。一つは、二酸化炭素の比熱が大きいため火炎温度が低

くなり、すすの生成に及ぼす化学反応が抑制される影響、二つめは、二酸化

炭素がすす前駆体の生成に及ぼす化学的な影響、三つめは高温で二酸化炭素

がすすなどを酸化させる影響、四つめは、酸化剤である酸素の拡散と火炎か

らの熱拡散に対する影響である。それぞれの影響について多くの研究がなさ

れているが、現象が複合的で複雑なため、各影響を定量的に議論するにはい

たっていないだけでなく、それぞれの研究グループから異なる見解が報告さ

れている。しかし、いずれの研究においても、二酸化炭素の火炎温度抑制の

効果は認められている。   

断熱火炎温度（当量比が 1 に対する）は火炎の温度特性を表す指標であり、

すすの生成反応が火炎の温度分布に大きく依存していることから、これまで

もいくつかの研究で、すす特性を議論するために用いられてきた（Glassman 

and Yaccarino, 1981, Gomez and Glassman, 1987, Axelbaum and Law, 

1991, Gülder and Snelling, 1991, 1993, Oh and Shin, 2006）。  

そこで、本研究においても、各実験条件に対し、断熱火炎温度（当量比 1

に対する）を算出し、断熱火炎温度による総すす量の比較を試みた。断熱火

炎温度の計算には、米国 NASA の CEA プログラムを用いた（Gordon and 

McBride, 1996）。表１に各実験条件での断熱火炎温度の計算値を示す。  

図 3-27 に総すす量と断熱火炎温度の関係を示す。図中、横軸は各実験条

件における断熱火炎温度、縦軸は総すす量である。希釈ガスが窒素で酸素濃

度が 21%の場合、断熱火炎温度の上昇とともに総すす量は増加する。希釈

ガスが二酸化炭素の場合、本実験の酸素濃度の範囲では、表 3-1 に示すよう

に、断熱火炎温度は窒素を希釈ガスとする場合に比べて低い。二酸化炭素を

希釈ガスとした場合、断熱火炎温度が最も高い条件は酸素濃度 30%で雰囲

気ガス温度が 528 K で、このときの断熱火炎温度は 2340 K である。最も低  

 



 

63 

 

表３ -１．各実験条件における断熱火炎温度  

 

(a) 二酸化炭素希釈  

 

 

 

 

 

(b) 窒素希釈  

 

 

 

 

 

 

 

図３ -２７．断熱火炎温度と総すす量の関係  
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い条件は酸素濃度 21%で雰囲気ガス温度が 289 K で、このときの断熱火炎

温度は 1911 K である。総すす量は断熱火炎温度が上昇するとともに増加す

るが、断熱火炎温度が 2200 K 付近で最大値を示し、それ以上の断熱火炎温

度に対しては、断熱火炎温度の上昇とともに僅かに減少しているように見え

る。希釈ガスが二酸化炭素で断熱火炎温度が一番高いときの総すす量は、窒

素の断熱火炎温度が一番低い場合（2364 K）の総すす量とほぼ同じである。  

 すすの生成およびすすの酸化による総すす量の変化にはすすの化学反応

が大きな影響を及ぼしている。そこで、横軸を断熱火炎温度の逆数とし、縦

軸を総すす量の対数表示で表した結果を図 3-28 に示す。一般にアレニウス

プロットと呼ばれる図である。  

図 3-28 から、希釈ガスが窒素の場合、雰囲気ガス温度を上昇させて断熱

火炎温度を上昇させると、図に示されるように総すす量が対数表示では直線

的に増加することがわかる。これは、火炎温度の上昇によりすす生成の化学  

 

 

図３ -２８．断熱火炎温度の逆数と総すす量の関係  
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反応が促進されるためと考えられる。この化学反応における見かけの活性化

エネルギーはこの直線の傾きになっている。  

一方、希釈ガスが二酸化炭素の場合にはかなり複雑である。断熱火炎温度

が上昇しその逆数が減少すると、総すす量の対数表示は、始めは直線的に増

加するが、やがてほとんど増加しなくなり、さらには減少するようにも見え  

る。これは、希釈ガスが二酸化炭素の場合、断熱火炎温度の上昇に対して、 

一つの化学反応でその影響を検討できないことを示している。さらに図

3-28 を詳細に検討すると、希釈ガスが二酸化炭素の場合、総すす量の対数

表示と断熱火炎温度の逆数の関係は、酸素濃度によりそれぞれのグループに

分かれているように見える。  

すす生成および酸化によるすす消滅の化学反応には温度のみが影響する

のではなく、反応に関与する、燃料の濃度、酸素の濃度および二酸化炭素の

濃度が影響を及ぼす。すなわち、総すす量は、燃料・酸素・二酸化炭素の濃

度に影響される項と exp( -Ea / R Tad)で表される断熱火炎温度に影響される

項の影響を受けると考えられる（Axelbaum and Law, 1990, Gulder and 

Snelling, 1993）。ここで、Ea は活性化エネルギー、R はガス定数、Tad は

断熱火炎温度である。  

すす量の議論には、燃料および酸化剤の濃度も重要な因子である。これま

での研究において希釈効果といわれるものは、この燃料や酸化剤の濃度の項

の影響を指すものと考えられる。燃料側および酸化剤側に不活性ガスを混入

してその影響を調べる研究では、希釈ガスの混入による濃度の影響と断熱火

炎温度の影響を分離することが難しい。本研究では、雰囲気ガスの温度を、

二酸化炭素と酸素の混合気の混合割合と独立して変化させ、それらの影響を

調べた。  

図 3-29 は、希釈ガスが二酸化炭素の場合と窒素の場合に対し、混合気中

の各酸素濃度に対する総すす量の対数値と断熱火炎温度の逆数との関係で

ある。図 3-28 のみでは、雰囲気ガスが二酸化炭素と酸素の混合気の場合の

断熱火炎温度の影響を誤って解釈する可能性がある。図 3-29 のように、そ



 

66 

 

れぞれの希釈ガス中の酸素濃度に対して、総すす量の対数値と断熱火炎温度

の逆数との関係で示すと、酸素濃度の影響と断熱火炎温度の影響を明確に分

離することができる。図 3-29 において、総すす量の対数値はどの酸素濃度

に対しても断熱火炎温度の逆数の減少に対して直線的に増加していること

がわかる。また、どの酸素濃度に対してもこの直線は、ほぼ同じ傾きとなっ

ている。このことは、総すす量を支配する重要な因子の一つは酸素濃度で、

もう一つは断熱火炎温度であることを示している。  

 

 



 

67 

 

 

 

図３ -２９．各酸素濃度に対する総すす量と断熱火炎温度の逆数の関係  
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さらに、図 3-30 に、図 3-29 を一つの図にまとめたものを示す。希釈ガス

が二酸化炭素の場合、希釈ガス中の酸素濃度を増加させると、同じ断熱火炎

温度に対して、総すす量が減少していることがわかる。そこで、火炎内での

すすの生成と消滅の過程を比較するため、すす体積濃度分布の最大値と火炎

の軸方向高さとの関係を調べた。図 3-31 は希釈ガスが窒素と二酸化炭素で、

断熱火炎温度がほぼ同じ場合のすす体積濃度分布の最大値と火炎軸方向高

さの関係を比較した図である。総すす量は実際の高さの積分値であることか

ら、横軸は実際の高さとした。希釈ガスが窒素の場合、酸素濃度 21%、雰

囲気ガス温度 368 K のときの断熱火炎温度は 2393 K である。希釈ガスが二

酸化炭素の場合、酸素濃度 30%、雰囲気ガス温度 528 K のときの断熱火炎

温度は 2340 K である。  

断熱火炎温度がほぼ同じ場合は、図 3-31 に示されるように、火炎の下部

におけるすす生成挙動は、希釈ガスが窒素の場合と二酸化炭素の場合ではあ

まり変わらないようである。二酸化炭素の場合は、酸素濃度が 30%と高い  

 

 

 

図３ -３０．総すす量と断熱火炎温度の逆数との関係  
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図３ -３１．断熱火炎温度がほぼ同じ場合のすす体積濃度分布の最大値と  

高さの関係の比較  

（窒素希釈 :、酸素濃度 21%、雰囲気ガス温度 368 K、断熱火炎温度 2393 K、  

二酸化炭素希釈 :酸素濃度 30%、雰囲気ガス温度 528 K、  

断熱火炎温度 2340 K）  

 

ため、火炎の上方になるとすす体積濃度分布の最大値は減少していき、すす

消滅の影響の程度が大きく現れていることがわかる。しかし、すすの生成に

関しては、二酸化炭素の影響はほぼ見られない。Liu らは燃料に二酸化炭素

を混合したこれまでの研究で、二酸化炭素は火炎内で OH ラジカルを生成し、

それがすす前駆体の生成を妨げるので、二酸化炭素が存在する場合にはすす

量が減少すると述べている（Liu et al., 2015）。また、Oh and Shin は二酸

化炭素と酸素の混合気中の拡散火炎からのすす生成を調べ、雰囲気ガス中の

二酸化炭素は断熱火炎温度を低下させ、それがすす前駆体の生成および成長

を妨げると述べている（Oh and Shin, 2006）。しかし、これらの結果は、断

熱火炎温度が同じ条件で比較し論じたものではない。すなわち、二酸化炭素
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の存在により、断熱火炎温度が非常に低いにも関わらず、他の希釈ガスの場

合と酸素濃度が同じ、または燃料濃度が同じであるとの条件で比較したもの

である。しかし、本実験の結果は、希釈ガスが二酸化炭素の場合でも、断熱

火炎温度を窒素の火炎と同等にした場合には、すす生成が妨げられない可能

性のあることが示された。  

 図 3-32 は希釈ガスが二酸化炭素の場合で、断熱火炎温度がほぼ同じ条件

のときのすす体積濃度分布の最大値を比較した図である。図 3-31 と同様に、

図中、縦軸はすす体積濃度分布の最大値、横軸は実際の高さである。酸素濃

度 27%で雰囲気ガス温度 528 K の場合の断熱火炎温度は 2252 K、酸素濃度

が 30%で雰囲気ガス温度が 324 K の場合の断熱火炎温度は 2287 K である。 

 

 

 

図３ -３２． 断熱火炎温度がほぼ同じ場合のすす体積濃度分布の最大値と  

高さの関係の比較  

（希釈ガス：二酸化炭素、  

酸素濃度 27%、雰囲気ガス温度 528 K、断熱火炎温度 2252 K、

酸素濃度 30%、雰囲気ガス温度 324 K、断熱火炎温度 2287 K）  
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酸素濃度が 27%の場合は、酸素濃度が 30%の場合に比べて二酸化炭素の

濃度は高い。図 3-32 から、火炎下部におけるすす体積濃度分布の最大値は、

断熱火炎温度がほぼ同じであるにも関わらず、二酸化炭素の濃度が高い、酸

素濃度 27%の方が若干高いことがわかる。このことは、図 3-31 においても

示されたように、断熱火炎温度が比較的高い場合には、二酸化炭素の存在が

火炎下部におけるすすの生成を抑制していないことを示している。  

一方、火炎上部におけるすす体積濃度分布の最大値と火炎軸方向高さの関

係は酸素濃度により異なり、断熱火炎温度がほぼ同じであるにも関わらず、

酸素濃度 30%の最大値は同 27%よりも大きく低下している。火炎上部では

酸素によるすすの酸化消滅によりすす量は減少していくが、図 3-32 から、

断熱火炎温度がほぼ同じ場合でも、すす量の減少の程度には酸素濃度が大き

く影響することがわかる。図 3-27、図 3-28 および図 3-30 においても、酸

素濃度 30%の場合には酸素によるすすの酸化消滅の影響により総すす量が

酸素濃度 27%の場合に比べて若干少なくなっている。  

 

 以上で述べたように、本実験の結果は、希釈ガスが窒素の場合でも二酸化

炭素の場合でも、雰囲気ガス温度の上昇は断熱火炎温度を増加させ、それが

すすの生成を促進し、総すす量を増加させることを示している。  

一方、希釈ガスが二酸化炭素の場合、酸素濃度を増加させると断熱火炎温

度が上昇し、火炎下部ではすすの生成が促進されるが、火炎上部では酸素濃

度の増加に伴いすすの酸化消滅が促進される。その結果、総すす量が最大に

なる酸素濃度が存在し、その値は約 27%であることがわかった。また、希

釈ガスが二酸化炭素で断熱火炎温度が高い場合には、雰囲気ガス中に存在す

る二酸化炭素によるすす生成の抑制は、火炎下部では見られないことがわか

った。  

 希釈ガスが二酸化炭素の場合、図 3-30 に示したアレニウスプロットの傾

きは酸素濃度 21～30%の範囲ではほぼ同じであることがわかった。このこ

とは、酸素濃度が増加し断熱火炎温度が大きく上昇しても、本実験の範囲で
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は、すすの生成や消滅の化学反応的過程に大きな変化が無いことを示してい

る。  

 

 

３．５ まとめ 

二酸化炭素と酸素からなる雰囲気ガス中の火炎におけるすす特性は、排ガ

ス循環型酸素燃焼炉の熱特性および排出ガス特性を検討する上で極めて重

要である。本研究では、雰囲気ガスが二酸化炭素と酸素の混合気に対して、

酸素濃度が総すす量に及ぼす影響、雰囲気ガス温度が総すす量に及ぼす影響

を実験的に調べた。また比較のため、雰囲気ガスとして窒素と酸素 21%の

混合気で、雰囲気ガス温度を変化させた場合の総すす量の変化も調べ、二酸

化炭素と酸素の場合と比較した。また各雰囲気ガス条件での断熱火炎温度を

算出し、断熱火炎温度と総すす量の比較を行った。その結果、以下のことが

明らかになった。  

１． 火炎高さは、雰囲気ガス温度の上昇および酸素濃度の上昇にともない、

低下する。酸素濃度が 21%の場合、雰囲気ガスの希釈ガスが窒素の場

合と二酸化炭素の場合で、火炎高さは雰囲気ガス温度によらずほぼ同

じである。  

２． 酸素濃度が 21%の場合、雰囲気ガスの希釈ガスが窒素の場合および二

酸化炭素の場合ともに、雰囲気ガス温度の上昇とともに、総すす量が

増加する。ただし、総すす量は窒素の場合の方が二酸化炭素の場合よ

りも多い。   

３． 雰囲気ガスの希釈ガスが二酸化炭素の場合、雰囲気ガス中の酸素濃度

が増加するにつれ、総すす量は増加するが、酸素濃度が約 27%で最大

となり、それ以上の酸素濃度に対してわずかに減少する。一方、雰囲

気ガス温度を上昇させると、総すす量は増加する。   
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４． 希釈ガスが窒素の場合でも二酸化炭素の場合でも、雰囲気ガス温度の

上昇は断熱火炎温度を増加させ、それがすすの生成を促進し、総すす

量を増加させる。  

５． 希釈ガスが二酸化炭素の場合、酸素濃度を増加させると断熱火炎温度

が上昇し、火炎下部ではすすの生成が促進されるが、火炎上部では酸

素濃度の増加によるすすの酸化消滅が促進される。これにより、総す

す量が最大になる酸素濃度が存在し、その値は酸素濃度が約 27%であ

る。  

６． 希釈ガスが二酸化炭素で断熱火炎温度が高い場合には、雰囲気ガスに

含まれる二酸化炭素によるすす生成の抑制効果は火炎下部では見ら

れない。  

７． 総すす量の対数値はどの酸素濃度においても断熱火炎温度の逆数の

減少に対して直線的に増加している。また、希釈ガスが二酸化炭素の

場合、どの酸素濃度に対してもこの直線は、ほぼ同じ傾きとなってい

る。このことは、酸素濃度が同一の場合、火炎内でのすす生成および

すす酸化による消滅の過程が同一となり、その場合は、総すす量を支

配する重要な因子は断熱火炎温度であることを示している。  
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第４章  

 

総括的考察  
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４．１ はじめに 

 産業部門からの二酸化炭素の排出を抑制させるためには、工業炉の高効率

化による二酸化炭素の排出抑制が大切である。現在、リジェネ炉と呼ばれる

熱循環型の高性能工業炉が開発されており、 30%以上の省エネルギーと低

NOx 化を実現させている。その一方で、さらなる熱効率向上による省エネ

ルギー達成のため、熱循環型だけでなく、酸素燃焼や酸素燃焼と熱循環を組

み合わせた炉、すなわち排ガス循環型酸素燃焼炉の検討が始まっている。し

かし、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉に対し、熱力

学的検討による比較検討が統一的になされているとは言い難い。  

そこで本研究では、第２章で「排ガス循環型酸素燃焼炉の熱力学特性に関

する研究」を行った。ここでは、加熱炉を想定して排ガス循環型酸素燃焼炉

の高効率燃焼技術としての可能性を熱力学的観点から検討した。比較におい

ては、通常空気燃焼炉、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃

焼炉の燃焼過程におけるエンタルピーおよびエントロピーの変化を調べた。

その結果を用いて、排ガス循環型酸素燃焼炉が熱力学的に優位となる条件を

明らかにした。  

 一方、工業炉などの加熱炉においては、加熱性能を検討する上で火炎から

被加熱物への輻射加熱が重要であり、その火炎輻射特性を検討するためには、

工業炉で一般に使われている拡散火炎のすす生成特性の把握が重要となる。

また、各種燃焼器から排出されるすすは大気汚染物質の一つであるので、こ

の点においてもすすの生成特性を明らかにすることは重要である。しかし、

排ガス循環型酸素燃焼炉で問題になる二酸化炭素と酸素で構成される雰囲

気ガス中での火炎からのすすの生成特性および雰囲気ガス温度の影響は、ほ

とんど明らかになっていない。  

そこで、第３章では「排ガス循環型酸素燃焼炉内に形成される二酸化炭

素・酸素混合気中の火炎のすす特性に関する研究」を行った。ここでは、雰

囲気ガスが二酸化炭素と酸素の混合気に対し、酸素濃度が総すす量に及ぼす

影響、雰囲気ガス温度がすす生成特性に及ぼす影響を実験的に調べた。また
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比較のため、雰囲気ガスとして窒素と酸素 21%の混合気で、雰囲気ガス温

度を変化させた場合のすす生成特性も調べ、二酸化炭素と酸素混合気雰囲気

の場合と比較した。さらに、火炎のすす生成特性と形成される火炎の断熱火

炎温度との比較を行い、すす生成に及ぼす雰囲気ガス温度および雰囲気ガス

組成の影響を明らかにした。  

 本章では、これらの結果を基にして、排ガス循環型酸素燃焼炉の工業炉と

しての特性および今後の工業加熱炉への展開について考察する。  

 

 

４．２ 排ガス循環型酸素燃焼炉の工業炉としての特性と工業加熱炉への今   

    後の展開 

 我が国は 2015 年のパリでの COP21 をふまえ、2030 年度に二酸化炭素

の排出を 2013 年度に比べて 26%削減する中期目標を定め、さらに長期的目

標として 2050 年までに 80%の二酸化炭素の削減を目指すことを位置づけ

ている (環境省 , 2016)。これらの目標の達成のためには、 二酸化炭素を排出

しない再生可能エネルギーの大量導入と多くの産業機器の電化が必要であ

る。しかし、鉄鋼業に用いられる加熱炉に代表されるような高温場が必要な

部門においては、電化による加熱が規模的に不可能ではないかと議論されて

いる。  

 図 4-1 に鉄鋼業で用いられる加熱炉および加熱された鋼材を例として示

す（中外炉工業株式会社会社案内、2018）。加熱された鋼材の温度は 1500 K

で、加熱炉で加熱された後、圧延機において薄鋼板に加工される。この図に

示した炉は熱循環型の高性能燃焼炉で、リジェネバーナシステムを用いてお

り、従来炉に比べて小型化および高熱効率化されたものである。従来炉より

小型化されても、この加熱炉の大きさは、加熱炉内の寸法で長さは約 30 m、

幅は約 10 m である。このような高温を求められる大型炉を電気加熱にする

ことは困難であると考えられている。このような大型炉からの二酸化炭素の

排出をどのように抑制するかについて議論が始まっており、自然エネルギー  
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図４ -１ 薄鋼板熱間圧延用スラブ連続加熱炉（リジェネバーナシステムを  

用いた高性能工業炉、熱循環型高温空気燃焼炉）  
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由来の水素を用いることも検討されている。しかし、鉄鋼加熱炉に水素を用

いると、水素燃焼火炎からの輻射加熱が期待できないだけでなく、水素分子

が鋼材の中に入り込み鋼材の強度的特性を落とすことが知られている。そこ

で、期待されている一つの方法が、排ガス循環型酸素燃焼炉と二酸化炭素回

収貯留（CCS: Carbon Dioxide Capture and Storage）との組み合わせであ

る。この排ガス循環型酸素燃焼炉が熱循環型高温空気燃焼炉に比べて熱力学

的特性が良いのであれば、工業炉からの二酸化炭素の排出抑制にとって重要

な技術となりえる。本研究の結果、排ガス循環型酸素燃焼炉の熱力学的特性

は、炉の排ガス温度が高いときは、酸素の製造原単位を考慮しても、熱循環

型高温空気燃焼炉よりも優れていることが明らかになった。鉄鋼加熱炉が設

置される製鉄所を考えると、転炉の付帯設備として、大型の酸素プラントが

設置されている。このような設備環境においては、酸素の利用は比較的容易

である。今後の二酸化炭素のさらなる抑制には、排ガス循環型酸素燃焼炉が

検討されるものと思われる。  

 さらに、2050 年の二酸化炭素排出 80%減および将来的な二酸化炭素排出

の完全な抑制を考えると、大型工業炉から排出される二酸化炭素の回収貯留

（CCS)技術の開発が求められる。CCS の観点から、第２章で熱力学的検討

の対象とした通常空気燃焼炉、熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型

酸素燃焼炉を考察してみる。  

それぞれの燃焼方式は図 2-1 に模式的に示されている。通常空気燃焼の場

合、空気中の窒素の割合が 79%であるため、排気ガス中の二酸化炭素の濃

度は、水を凝縮させた状態では、9%程度で、排ガスの大部分は窒素である。  

熱循環型高温空気燃焼炉においては、予熱された高温の空気を用いるので、

一定の炉内温度にするために必要な燃料の量が少なくなる。その結果、排気

ガス中の二酸化炭素の濃度が下がり、その濃度は 5%程度となる。このよう

な低濃度の二酸化炭素を排ガスから回収するのには、アミン溶液を利用した

アミン吸収法が利用される。この場合、二酸化炭素の濃度が低いほど多くの

エネルギーを消費する。したがって、CCS を行う際に消費する二酸化炭素
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を回収するエネルギーとコストを考えると、熱循環型高温空気燃焼炉は、そ

れほど有利とは言えなくなる。  

一方、図 2-1 に示すように、排ガス循環型酸素燃焼炉は二酸化炭素と水し

か排出しないので、水を凝縮させた状態では、排ガス中の二酸化炭素の濃度

は 100%である。したがって、アミン吸収法などの化学的吸収法を用いなく

ても、容易に二酸化炭素を回収できる。微粉炭炊きボイラにおいても、二酸

化炭素の回収が検討されているが、排ガス循環型酸素燃焼炉はその有力な候

補であり、これまでに多くの研究が行われている（Liu and Okazaki, 2003，

Buhre, et al し , 2005，Fujimori and Yamada, 2013)。このような観点から

も、排ガス循環型酸素燃焼炉は、今後の大型加熱炉においては、二酸化炭素

排出抑制の最も有力な候補の一つであると思われる。  

 排ガス循環型酸素燃焼炉をどのように実現させるかについて考察してみ

る。図 2-1 では、排ガス循環型酸素燃焼炉を熱力学的検討を行う上で単純化

するため、燃料と酸素を燃焼させ、その燃焼ガスと循環される高温の排ガス

が混合する模式図を示した。実際にこの燃焼方式を図のように実現するため

には、二つの問題がある。一つは、高温場で燃料と純酸素を燃焼反応させる

バーナは、バーナの金属部品と酸素との高温場での反応を考えると非常に開

発が難しいという問題である。もう一つは、高温の排ガスをダクトや配管を

用いて排出口から炉内に循環させるという問題で、それに耐えるダクトの設

計の問題、また、循環させる過程でのダクトから外部への熱放散が無視でき

ないという問題がある。これらの問題を解決する方法として、排ガスの循環

に関しては、炉内でのガス循環を利用して実現する方法が考えられる。この

ような炉内ガス循環による熱循環方法は、実際に大型炉ではいくつかとり入

れられており、炉が大型化するものの技術的には十分に可能性がある。  

 次に、純酸素をどのように炉内に導き燃料と燃焼反応させるかについてで

ある。これには、循環する排ガスに純酸素を吹き込み、二酸化炭素と酸素混

合気を形成させ、その混合気中に燃料を吹き込み燃焼反応させる方法が考え

られる。この場合、二酸化炭素と酸素混合気の酸素濃度をどのように設定す
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るかという問題がある。加熱炉では、鋼材の加熱に火炎からの輻射が大きく

寄与している。また、火炎の安定性や火炎の長さも、炉の設計上、重要な問

題である。  

本研究の結果から、酸素濃度が 27%で総すす量が最大となること、それ

以上の酸素濃度では総すす量が減少することが明らかになった。また、図

3-5 に示した火炎の直接画像からわかるように、酸素濃度が 27%の場合の火

炎は安定しており、火炎長さは雰囲気ガス温度が同じときの窒素と酸素混合

気火炎（酸素濃度 21%）とほぼ同じである。したがって、排ガス循環型酸

素燃焼炉において酸素濃度を 27%に調整すれば、加熱炉として十分な性能

を発揮することが予想される。Fujimori and Yamada の微粉炭炊きボイラ

の循環型酸素燃焼に関する研究も、循環する排ガス中の酸素濃度、すなわち

二酸化炭素と酸素混合気中の酸素濃度が 30%のときがボイラとして最適で

あることを示している（Fujimori and Yamada, 2013）。  

 これらのことを総合すると、排ガス循環型酸素燃焼炉は、熱循環型高温空

気燃焼炉より熱力学的性能に優れているだけでなく、将来の工業炉から排出

される二酸化炭素の回収貯留（CCS）の観点からも、熱循環型高温空気燃焼

炉に比べて、はるかに優れていることが、本研究の結果により示された。ま

た、設計的な検討においてもその実現性は高いと言える。さらに本研究の結

果から、排ガス循環型酸素燃焼炉の雰囲気ガス、すなわち二酸化炭素と酸素

混合気中の酸素濃度を 27%程度とすることで、加熱炉としての加熱特性に

問題がないことが示された。  
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 本研究では、工業炉からの二酸化炭素の排出を抑制させる次世代技術の有

力な候補である排ガス循環型酸素燃焼炉に対し、通常空気燃焼炉や熱循環型

高温空気燃焼炉と比較した場合の熱力学的検討を行った。さらに、排ガス循

環型酸素燃焼炉の加熱特性を検討する上で重要な二酸化炭素と酸素混合気

中に形成される火炎の特性、特にすす生成特性について調べた。また、これ

らの研究結果を用いて総括的考察を行い、排ガス循環型酸素燃焼炉の実現性

について議論した。その結果、以下のことが明らかになった。  

 

 排ガス循環型酸素燃焼炉の熱力学的性能に関する研究により以下のこと

がわかった。  

（１）熱循環型高温空気燃焼炉および排ガス循環型酸素燃焼炉は、通常空

気燃焼炉に比べて排ガス温度が高温の場合にはエンタルピーやエン

トロピーの損失が少ない。  

（２）熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉を比較すると、   

   酸素製造電力原単位や熱循環型高温空気燃焼炉の排熱回収率により

優劣が分かれる。排ガス温度がそれほど高温でない場合には、排熱

回収率が高くなくても、熱循環型高温空気燃焼炉の方が排ガス循環

型酸素燃焼炉よりも熱的に優位である。しかし、排ガス温度が高温

の場合には、排ガス循環型酸素燃焼炉の方が熱循環型高温空気燃焼

炉よりも熱的に優位である。  

（３） 熱循環型高温空気燃焼炉と排ガス循環型酸素燃焼炉の作動流体の比

熱の違いを考慮した場合、すなわち炉の加熱能力を考えた場合、排

ガス循環型酸素燃焼炉が有利になる作動領域が増える。  

 

 排ガス循環型酸素燃焼炉内に形成される二酸化炭素・酸素混合気中の火炎

のすす特性に関する研究から以下のことがわかった。  

（４）火炎高さは、雰囲気ガス温度の上昇および酸素濃度の上昇にともな

い、減少する。酸素濃度が 21%の場合、雰囲気ガスの希釈ガスが窒
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素の場合と二酸化炭素の場合の火炎高さは、雰囲気ガス温度によら

ず、ほぼ同じである。  

（５）酸素濃度が 21%の場合、雰囲気ガスの希釈ガスが窒素の場合および

二酸化炭素の場合ともに、雰囲気ガス温度の上昇とともに、総すす

量は増加する。ただし、総すす量は窒素の場合の方が二酸化炭素の

場合よりも多い。   

（６）雰囲気ガスの希釈ガスが二酸化炭素の場合、雰囲気ガス中の酸素濃

度が増加するにつれ、総すす量は増加するが、酸素濃度が約 27%で

最大となり、それ以上の酸素濃度ではわずかに減少する。一方、雰

囲気ガス温度を上昇させると、総すす量はいずれの酸素濃度におい

ても増加する。   

（７）希釈ガスが窒素の場合でも二酸化炭素の場合でも、雰囲気ガス温度

の上昇は断熱火炎温度を増加させ、それがすすの生成を促進し、結

果的に総すす量を増加させる。  

（８）希釈ガスが二酸化炭素の場合、酸素濃度を増加させると断熱火炎温

度が上昇し、火炎下部ではすすの生成が促進されるが、火炎上部で

は酸素濃度の増加によるすすの酸化消滅が促進される。これにより、

総すす量が最大になる酸素濃度が存在し、その値は酸素濃度が約

27%である。  

（９）希釈ガスが二酸化炭素で断熱火炎温度が高い場合には、雰囲気ガス

に含まれる二酸化炭素によるすす生成の抑制効果は火炎下部では認

められない。  

（１０）総すす量の対数値はどの酸素濃度に対しても断熱火炎温度の逆数

の減少に対して直線的に増加する。また、希釈ガスが二酸化炭素の

場合、この直線の傾きは、どの酸素濃度に対してもほぼ同じである。

このことは、酸素濃度が同じであれば、火炎内でのすす生成および

すす酸化による消滅の過程が同一となり、その場合の、総すす量を

支配する重要な因子は断熱火炎温度であることを示している。  
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 以上の研究結果を統合して考察した結果、以下の結論を得た。  

（１１）排ガス循環型酸素燃焼炉は、熱循環型高温空気燃焼炉より熱力学

的性能に優れているだけでなく、将来の工業炉から排出される二酸

化炭素の回収貯留（CCS）の観点からも、熱循環型高温空気燃焼炉

に比べて、はるかに優れていることが分かった。また、設計的な検

討の面からもその実現性は高いことがわかった。  

（１２）排ガス循環型酸素燃焼炉の雰囲気ガス、すなわち二酸化炭素と酸

素混合気中の酸素濃度を 27%程度とすることで、加熱炉としての加

熱特性に問題がないことが明らかになった。  
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