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　　　　　　　　　　　 1．緒言

　近 年 ，自動車排ガ ス 中に含 まれ るナ ノ メ
ー

タ
ー

サイズ の 浮

遊粒子 状物質 （以降ナ ノ PM と略記す る）の 極 め て 小 さ なす

す が含 ま れ て い る こ とが 確 認 され ，人 体 へ 悪 影響 を 及 ぼす こ

とが報告され て い る，こ の ナ ノ PM の 前駆物質 と して は 多環

芳香族炭化 水 素 （PAHs ） が 考 え られ て い る，そ こ で ，本研

究 で は レ
ー

ザ誘起蛍光 （LIF）法に よ り，軽油か ら形成され

る拡散火炎内の PAHs の 分布 に つ い て 詳細 に調 べ た ．

　　　　　　　　 2，実験装置お よ び方法

　軽油 （JIS　No ，2） の 拡散火炎を形成す るた め に，図 1 に示

す プー
ル 燃焼装置 を使 用 した．こ の 装置 は 燃料 タ ン ク，燃料

供給 シ ス テ ム と燃料 プール か ら構成 され，プ ー
ル に 常 に

一
定

の 燃料を供給するこ とが 可能 で あ る．

　燃料 プー
ル は 図 2 に示 す よ うに 直径 16mm ， 深 さ 6mm の

円筒容 器 で あ る，燃 料蒸発 を 効率 よ く行わ せ る ために 焼結金

属 （幅 8mm ，高 さ 20  ）をプー
ル 内に 挿入 し，これ に よ り

灯 心火炎 に 近 い プー
ル 火 炎 を 形 成 す る よ うに した．本 実 験 で

は火炎 の 高 さ を 50  と した ．こ の 装置 に よ り形成 され た火

炎 の 温度は線径 0．5mm の 白金 ロ ジウム の熱電対を用 い て 計

測 し た ．

　火炎内の 流速測定 に は LDV （DANTEC 　DYNAMICS 社）を

用 い た ，シ
ー

ド粒 子 は特 に 供給せ ず火炎内に 存在す る微粒 子

を シ
ード粒 子 と した ．

　図 3 に LIF 光学系 の 概略 を 示 す．励 起光源 に は 248nm の

レ ーザ光 が 得 られ る KrF エ キ シ マ レ
ーザ （Lambda 　Physik社 ，

LPX −150T）を用 い ICCD カ メ ラ （La・Vision社，　FlarneStar　U ）

に よっ て PAHs の 蛍光 を検出 した ．ま た LIF 分光分析 で は 分

光器 （Chromex 社 ，2501S＞で 蛍光 を ス ペ ク トル に分解 し た．

　従来 の 研 究に よれば レ
ー

ザ誘起赤熱発光 （LII） の 立 ち 上

が りは HF よ りも若 干 遅 く，ま た，　 LII の 緩和時間は LIF よ

りも か な り長い と報告 され て い る，した が っ て ，カ メ ラ の デ

ィ レイ を短 くし，立 ち 上 が りが 早 期 の 信号 を検出 した 場 合 に

は PAHs に よ る LIF が 相 対 的に 強 く観察 され ，デ ィ レイ を長

く して PAHs の 緩和が終 了 した後 の 信号を検 出 した場合 に は

す す 粒 子 に よ る LII を観察す る こ とがで き る．上 述の よ うに，
す す お よ び PAHs の 蛍光特性 を考慮 して カ メ ラ の デ ィ レ イ を

制御す る こ と に よ り，検出 した い 蛍光 を選 択 す る方法 を 時間

分解 LIF 法 と定義す る，
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　　　　　　　　3．実験結 果 お よ び考察

3．1 火炎 内 の流速

　火 炎中心 軸 上 の 燃焼ガス 流速を図 4 に 示 す ．焼結金 属 か ら

の 距ge　z・＝Omm に おける流速は燃流蒸発 量 の 計 算か ら得 られ

た 値で 0．011m ／s で ある．　 z −10mm 未 満 が 破線 で 示 し て ある

の は，z− 10mm 未 満 で は粒 子 が存在 せ ず LDV で は 測定 す る

こ とが で きなか っ たた め で ある，図か ら，火炎内の 粒 子 の 速

度 は z −10mm で 1．2mfs ほ どで あ る カS，火 炎先端 （z・・50mm ）

で は約 3，2m ！s ほ どで あ り，z が 大 き くな る ほ ど速度 は大き く

なっ て い く様子 が 見 られ た，
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　　　　　　　　 Fig．4　Velocity　on 　center 　axis

3．2 火
”
内の PAHs

　軽油に よ り形成され た 火炎の 写 真お よび時間分解 LIF法に

よ り得 られ た PAHs 蛍光像とす す の 発 光像を図 5 に 示す，

　 こ の 図 を 見 る と，PAHs は 火炎 の 上 流側 に ，すす は PAHs

を取 り囲 む ように 火炎 の 下流側 に現れ た た め，PAHs は すす

の 前駆物質 で あ る と考えられる．また，左 か ら右 に レ ーザ光

を照射 し て い る た め左 側 の 発光強度が 強 い が，こ こ で は 特 に

照射 方 向 に よ る 非 対称 性 の 補 正 は行わずそ の まま像を用 い

る こ とに した，

璽
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Fig．5　Direct　photographs　of 　flame，PAHs 　and 　soot 　images
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　図 6 に 中心 軸上 の PAHs お よびすす の 発光強度 と z の 関

係 を示 す．こ の 図 を見 る と，PAHs は火炎下 流 に進む に つ れ

て 発光強度 が 弱くな っ て い く．こ れ は，軽油内に もともと含

まれ る 芳香族 成分が 焼結金 属直上 で 強 い 蛍光 を発 し，下流 に

進 む に つ れ て 大き な分子 量 の PAHs へ と変化 して い くた め で

あ る と 考 え られ る．PAHs 蛍光強度 と すす の 発 光強度 の 重な

る位置 が PAHs か らす す へ の 遷 移位置で あ る ．
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　　　　　 Fig．6PAHs −LIF　and 　Soot−LII　on 　center　axis

3．2nt炎 温 度と PAHs 分布

　 PAHs とすすの 発 光強度 お よび 火炎温 度の 半径方向分布 を

図 7 に示す，こ の 図を 見 る と，すす の 発光分布 の 最高位置は

温度 の 最高位置 の 内側 に 存在 して い る こ とが わ か る．PAHs
．

の 蛍光分布
』
とすす の 発 光分布 の 重 な る位置 が PAHs か らすす

へ の 遷移位置で ある が ， そ の 位置 の 温 度 は約 900℃で あっ た．
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なっ て い く傾向で ある．（b ） を見 ると，焼結金 属 直上 か ら

約 G．03 秒まで は 炭素数 は 徐 々 に大きくなっ て い くが，PAHs

からすす へ 遷移す る領域 に達すると炭素数は急速に 大 き く

な る．ま た ，約 0．035 秒後 に は PAHs の LIF は な くな り，す

す の 発 光の み とな る．図 9 よ り ， PAHs か らすすへの 遷移領

域 で の 炭素数 は お よ そ 15〜25 程度 と 予 想 され，例 え ば コ ロ

ネ ン （C24H12） な どの 分 子 が 考え られ る ．
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　　　　 Fig．7　Relation　between　tempcratUre 　and 　radius

3．3 火 炎 内 の PAHs の 炭 素 数 の

　火炎中心 軸上 の PAHs の 蛍光 ス ペ ク トル の 分 布 を 図 8 に 示

す．こ の 図を見 る と，各 々 の z に お い て 蛍光 ス ペ ク トル は 広

い 波長域 に わ た っ て 連続 ス ペ ク トル と し て 観測 された が，z

が 高く な る （火 炎 下 流 に な る）ほ ど ，
ピーク 波長が 長波長側

に移行 して い く傾 向 で あ っ た．

　図 9 に PAHs蛍光の ピーク波ftλma を，　PAHS の 炭素数に対して プ ロ

ッ トした結果を示す，この図を見ると，炭素数が大きくなるにつ れて ピ
ー

ク波長が大きくなる．
　 図 8 と図 9 を用 い て z に お け る PAHs の 炭素数 の 推定 を行

っ た結果 を 図 10 （a ） に 示 す．ま た，図 10 （b ） に は ，図 4

の 火 炎 内ガ ス 流速分布 か ら火炎中の 移動時間を算出 し，左 図

の 横軸 を 時間 に 換算 した も の を 示 す．図 中の 矢印 は火 炎内の

各 ー に お い て 存在 し得 る PAHs の 炭素数 の 範 囲 を示 して い る．
ま た ，図中の ハ ッ チ ン グ 部分 は PAHs か らすすへの 遷移領域

を表 して い る．（a）を見ると，焼結金属直 上 か ら z＝4mm 付

近 ま で 炭素数 が 著 し く大 き くな るが，そ の 後 は徐 々 に 大 き く
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Fig．8　Spectra　ofPAHs
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Fig．10Relation　betWeen　carbon 　number 　and 　flame　height

　　　　　　　　　　　 4．結言

1）PAHs か らすすへの 遷移す る領域 の 温度 は 約 900℃ で あ っ

た ．

2）PAHs 分子 は焼結金属直上か ら約 0．03秒後に PAHs か らす

すへの 遷移領域 に 達 し た．
3）RAHs か らすす へ の 遷移領域で の 炭素数 は 15〜 25 程 度 で

あ り，この 炭素 数 の 分 子 と して は コ ロ ネ ン な どが 考え られ る．
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