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　近年，デ ィ
ー

ゼル 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 （ナ ノ PM ： nano 　Particulate　Matter）や そ の 前

駆物質 で あ る 多環 芳 香 族炭 化水 素（PAHs ：Polycyclic　Aromatic

Hydrocarbons）が 人体へ 悪影響を 及ぼ す こ とが 報告 され て い

る，こ の よ うな有害排出物を抑制する ため に 燃焼構造に お け

る PAHs お よび PM の 生成 挙 動 を詳細 に把 握す る必 要 が あ る．

　そ こ で 本研 究 で は ，ガ ス ク ロ マ トグラ フ ィ （GC ； Gas
Chromatography）に よ り層流拡散火 炎内の PAHs 濃度分布の 測

定 を行っ た．また 火炎内の PM の 生成 挙 動を明 らか に す る た

め に．SMPS 　（Scanning　Mobility　Particle　SiZer）を用 い て PM の

粒径 分布計測 を 行 う と と も に ，超微 量 PM 分析装置

（MEXA −1370PM ）を用 い た PM の 成分分析も行 っ た．

　　　　　　　 2．実験装置およ び実験方法

　2．1　火炎形成装置　　本研究で は気体 燃料 を用 い た 層 流

拡散火炎を対象 と して PAHs およびすすの 計測を行 っ た．図

1 に火 炎形成装置 と火 炎写真 を示す，こ の 装置 で は，シ
ー

ル

ドガス （空気 ） を 流 す こ と に よ り，長時 間安 定 し た気 体 燃 料

に よ る 拡 散火 炎 が形 成 可 能で ある ．燃料 に は直 鎖系炭化水 素

燃料で ある メ タ ン（CHh）と プロ パ ン （C3H8）を用 い た．火炎の 中

心 軸を z 軸，半 径 方向を r 軸 とし ノズル 直上 にそ の 原点 を と

り，火 炎高 さ を Lfと した．
　22 サ ン プ リング装置　 本研究で は 図 2 の よ うな 装置

を用 い て 火 炎 内 の燃焼ガス お よび PM のサ ンプ リング を行 っ

た．これ は，外 径 1．4mm ，内径 0．9mm の ス テ ン レ ス 製プロ

ーブ を火炎内に 挿入 し，シ リン ジ を用 い て火炎内の ガス をサ

ンプ リン グす る もの で ある．プロ ーブ先端 の ガ ス 吸 引速 度 は

火 炎形状 に影響 を与えな い よ うに火炎内の ガ ス 速度以下 （お

よ そ 1m ！s）と し た ．ま た ，　 PAHs サ ン プ リン グの 場合，すす

が混入 す る こ と を防ぐた め に流路中に石 英 フ ィ ル タ を 取 り

付 け た ． こ の と き 石 英 フ ィ ル タ に 付 着 し た PM を

MEXA −1370PM に導入 し．成 分分析 を行っ た，一
方，　 PM の

粒径分布 を 計測す る 場合，フ ィ ル タ を 装着せ ずに サ ン プ リン

グを行っ た．

　23 分析装置　　PAHs の 定量分析 に は GC （  一14BP ＋ 

・14BPF タン デム 型，　SHIMADZU 社）を用 い た．こ の GC で は

ベ ンゼ ン（C6H6），トル エ ン （qHs），ナ フ タ レ ン（Cl。Hs），ブチ

ル ベ ンゼ ン（CloH14），ジ フ ェ ニ ル （Cl2Hlo），フル オ レ ン（C13H1 。）

お よ び ピ レ ン （CIPHIo）を 定量分析す る こ と が 可 能 で あ る．こ

の とき，】込H 濃度が GC の 測定 レン ジの 上 限 ある い は下 限 を

超 え て し ま う場 合 に は，希 釈 器（VKLIOOs ，　PaLaS 社 ）に よる

希釈（330倍，1650倍）ま た は，試 料の濃 縮 （4 倍）を行っ た．

　PM の 粒 径お よび 粒子 数 の 測定 に は SMPS （Model 　3034，　TSI
社）を用い た，こ の とき，粒径お よ び粒子数が SMPS の 測定

レ ンジ 内 に収 ま るよ うに希 釈 （165倍 ） を行 い ，試 料 を装置

内 に導 入 した，

　PM の 成 分分析 に は超微量 PM 分析装置 （MEXA
−1370PM，

HORIBA 社）を用 い た ．こ の 装置 は SOF （未燃炭化水 素分），
Soot（すす分），　 Sulfate（硫化物）を分析 す る こ とが 可能 で あ る．
こ こで ，本研究で 用 い た 燃料中に は硫 黄分 が入 っ て い な い こ

とか ら Sulfatcにつ い て は測 定対象 と し なか っ た，
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　　　　　　　　　3．実験結果と考察

3エ 火炎内の PAHs 生成挙動　 図 3，4 に Lf ・30   の メ

タ ン お よ び プロ パ ン火 炎の 中心 軸上 に お いて ，  に よ っ て

得 られ た PAHs の 質 量 濃 度 お よび Pt−PtRh 熱電対 によ り測 定

され た温度分布 を示す ．また斜線領域 は，以前の レーザ 計測

で 得 られ た PAHs か らすすへ の 遷移領域 を表 して い る ．こ こ

で，本研 究 で用 い た GC で は 10
’791m3

以 下 の 濃 度 は検出 でき

な い の で ，そ の 測定 下限を破 線で 示す ．
　 図 3 よ りメタン火 炎内で は ベ ンゼ ン，トル エ ン，ピ レンの

みが検出され た．他の 分 析可 能な PAHs も存在して い る と も

考 え られ る が，  の 測定下限以下の た め検出され な か っ た

可 能 性 も あ る．ベ ン ゼ ン と トル エ ン は．火 炎 内全 体 お よ び 火

炎 外 で検 出 され た．濃 度 は ベ ンゼ ン，トル エ ン，ピ レン の 順

で 高 い ．ベ ン ゼ ン と トル エ ン の 濃 度 分布 は遷移領 域 直前 （約

z・18mm ）と直後 （約 z・23  ）で ピー
クを とる 二 山 の 分布 と

な っ た．また，火 炎外 で はほ ぼ一
定の 濃度 とな り，ベ ン ゼ ン

は約 10
’2g

〆m3 ，トル エ ンは約 10
−1g

恤
3
と な っ た．こ れ は，比

較的小 さ な PAHs は火 炎 内 で 消滅 せ ず，火 炎 外 に放 出 され て

い る こ とを示 して い る ．ピ レ ン は遷移領域直後 （約 z＝23mm ）

で 検出さ れ ，そ の 下 流側で い っ た ん検 出 さ れ な くな っ た．そ

の 後，火炎 内温 度 が 上 昇 しピーク とな る約 z＝27mm で 再 び検
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Fig．3　P俎 s　c。noentrations 　in　methane 且ame 　（Lf　＝ 30mm ）
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Fig．4　PMs 　concentrations 　in　propaIle　fiame　（Lf　±30mm ）

出 され 火炎 先端 まで検 出 され た．これ は，火 炎 上流 で メタ

ン の
一部 が ベ ン ゼ ン とな り，そ して ピ レ ン な どに 成 長 す る ．

この とき，ピ レ ン など比較的大きな PAHs は，遷移領域で す

す に 遷 移す る こ とで い っ た ん検 出 され な くな る こ と を示 し

て いる．そ して，PAHs にな りき らな か っ た物質が火炎下流

で 温 度 上昇 に 伴い ベ ン ゼ ン や トル エ ン に 変化 し，そ れ ら が ピ

レンなど比較的大 きな PAHs に成長 する と考 え られ る．

　図 4 よ りプロ パ ン火 炎 で はベ ンゼ ン，トル エ ン，ナ フ タ レ ン，
ブチ ル ベ ン ゼ ン，ジ フ ェ ニ ル，フ ル オ レ ン，お よび ピ レ ンが

検出され た，メ タ ン と 同様に ベ ン ゼ ン と トル エ ン は 火 炎内全

体 お よ び火 炎 外で検 出 され，遷移領 域 直 前 （約 z・10  ） と

直 後 （約 z＝25mm ）で ピーク とな っ た．フ ル オ レ ン と ピ レ ン

は遷移領域付近 と火炎先端部の みで 検出され，ナ フ タ レ ン と

ブチル ベ ンゼ ン は遷移 領 域 よ りも上 流 側 で の み検 出 され た．

　図 3，4 を 比較す る とメタ ン 火 炎で は遷移領域よ りも上 流

側で ベ ン ゼ ン お よ び トル エ ン の 濃度が 低 く，大き な PAHs が

検出され て い な い．こ の こ とか らメタ ン 火 炎 で は プロ パ ン 火

炎 に比べ ，全体 的に PAHs の 生 成量 が 少な い こ とが わ か る．
す なわ ち，炭 素数 の 小 さな 燃料で は 遷移領域よ りも上 流側で

PAHs の 生 成 量 が 増す と考 え られ る．

　3．2 火 炎内の PM 生成挙動　　図 5 に Lf ＝ 30mm の メ タ ン

お よ びプロ パ ン 火 炎 内の 中心軸 上 にお け る z ＝ 24mm で の

SMPS に よ る 火炎内 PM の 粒径分布結果 を示す．

　図 5 よ りメタ ン火炎 の PM の 粒径分布 は粒径 Dp ＝ 40nm 付

近まで はほぼ
一
定の 粒子数 （約 IO3個）が検出され，粒子数

は増 加 し，約 Dp ＝400nm で 最大 値 とな っ て い る．プ ロ パ ン 火

炎で は約 Dp ＝ 20nm か ら粒径が大 き くな る につ れ て 粒子 数 が

勵 口し，Dp ・487nm で も 増加 し続けて い る．こ の こ とか らプ

ロ パ ン火 炎で は Dp＝ 487nm よ り大 きな 粒径で 最大値となっ て

い る と考 え られ る．
　図 6 に火炎内の PM 成分分析結果を示す．メタ ン火 炎で は

SOF と Sootの 割合が 約 60：40 とな っ て い る．一方，プ ロ パ ン

火炎で は SOF と Sootの 割合 が 約 47：53 とな っ て い る．以 上

の こ と か ら，炭素数の 大きな 炭化水 素燃料で は PAHs が 生成

しや す く，さ らに PAHs か ら Soot分 へ の 遷移が行われやすい

と考 え られ る．そ の た め，PM 構成成 分 にお い て SOF が 減少

した と考え られ る．こ れは，前述した炭素数 の 小 さな燃料で

は 燃料な どの 未燃分が 火炎下流に 多 く存在 して い る こ と と

対応 して い る と 考え られ る．
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　　　　　　　　　　4，結　 　 言

（1）炭素数 の 少な い 燃料で は PAHs が 形 成 し に くく ， す す 領域

　で も PAHs が 生成 され る と考 え ら れ る ．

（2）ベ ンゼ ンや トル エ ンな ど比 較的小 さな PAHs は 火炎外に放

　 出 さ れ る．

（3）炭素数の 多 い 燃料で は火炎内に存在する PM の 量 が 多 く

　な り，傷 ≡ 20〜40nm 程度の すすや Dp ＝487nm 以 上 の 大き な

　PM が 多 くな る，

（4）炭 素 数 の 多 い 燃 料 で は 火 炎 内 に存 在 す る PM 成 分 中の

　Sootの 割合が 多くな る
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