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炭素固定化制御燃焼によるCO2排出低減の新しい試み
ANewApproachtoReductionofCO2EInissionbyRadiationControlledCombustion
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1．緒言

大気中におけるCO2の地球規模における循環は微妙

なバランスの上に成り立っており，増加要因としては，

地中・海洋からの放出，化石燃料の燃焼(全世界:180

~220億トン／年，日本:8億トン／年),森林破壊

(30～60億トン／年）等，一方，減少要因としては，

植物による炭素同化作用，海水への溶解等が挙げられ

ている．最近これらの循環に対する機構が次第に明ら

かにされつつあり，測定データの整備も進み，循環量

に対する推定の精度も高まってきた．その結果，化石

燃料の燃焼によるCO2排出量の約半分が大気中に蓄積

され，地球温暖化の最大の原因であるとの認識が広ま

ってきている!)．

したがって，燃焼研究はかつて経験したことのない

大きな岐路にさしかかりつつあり，従来型の燃焼方法

による化石燃料の利用が今後の社会に無制限に受け容

れられ難いこと，しかし一方，質・量においてこれに

代わる代替エネルギー源の確保も技術的，資金的，時

間的制約から困難であることを考えると，当面あるい

は相当な長期間にわたって化石燃料が一次エネルギー

の中心的役割を引続き果たさなければ現在の文明の維

持が困難であることも，一般に共通した認識であろう．

ここに突破口を拓くためには，全く新しい発想に基づ

く化石燃料利用の理念作りと燃焼方法の構築，技術開

発の着手とそれを支援する学術の展開等を，燃焼研究
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者が率先して実行しなければならない．

2．新しい燃焼方法の提案［炭素固定化燃焼］

本提案の主旨については，既に，著者の一人が本

誌2)で述べた通りであるが，その背景に対する理解を

得るため，大気中へのCO2排出の抑止・低減に関して，

様々なレベルで検討されている提案内容と本提案との

関係を図-1に示す.WMO(世界気象機構),UNEP

(国連環境計画）等のワークショップで採り上げられ

ている主なものは，

①エネルギー利用の効率・省エネルギー強化

②非化石燃料への転換

③CO2排出の少ない燃料への転換

④CO2の液化・固化（ドライアイス）による海洋

深部への投棄

⑤植樹の強化

等である．その他にも数多くの提案があるが，実現性

・有効性等を考慮して評価すると，ほとんど効果のな

いものや妥当性に疑問のあるものが多い．

本研究で提案する“炭素固定化燃焼”の骨子は，化

石燃料中の炭素の一部または全部を，燃焼中に固体炭

素（すす，コークス等）として固定し，残りの炭素お

よび水素の燃焼熱を利用することにある．すなわち，

従来の燃焼法では，例えば炭化水素系なら

(CmHn)→(CO2),(H20)

となるところを，炭素固定化燃焼では，

(C"Hn)→（固定化したC),(低減したCO2),

(H20),(H2)

のように反応を制御する．また単にCO2の排出抑制だ

けにとどまらず，水蒸気改質を念頭において，ここで

消費する水素の燃焼をできるだけ抑止し，さらに固定

(註）原稿受理（2.2.3）
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炭素中（不飽和度の高い一種の炭化水素）の水素も少

なくできるような高度な燃焼制御技術を確立すること

が目標となる，

本提案のように化石燃料中の炭素の一部（場合によ

っては全部）を利用しないような燃焼方法は，現在ま

での燃焼工学の通念に反していて，考え方が余りにも

過激であると受け取られるむきもあろう．大きな発想

の転換の必要性を強調したのもこの点にあり，十分議

論を尽くしてコンセンサスを得る必要がある．

化石燃料を一次エネルギーとして使用することを前

提とすれば，

・燃焼前に燃料の質を転換する

・燃焼中にCO2の排出を抑制する

・排出されたCO2を分離・回収して投棄・保存する

の3つの選択肢しかなく，そのためのエネルギーを自

ら賄わねばならない．燃焼前後のCあるいはCO2の処

理が，それに要するエネルギーを特定しないまま提案

されている例が多くみられるが，これらは化石燃料が

一次エネルギーの立場を放棄したことを意味している

点に注意が必要である．

前述のWMO,UNEP等の提案で化石燃料の使用を

容認しているのは，図-1の③の燃料転換と，④のCO2
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の液化・固化3)･ｲ)による海洋投棄のみである．まず③

の燃料転換は，石炭や石油系燃料のようにC/H比の

高い燃料から，天然ガスのようにC/H比の低いもの

への移行で，見方を変えればC/H比の高い物質は燃

料とは見なさないことを意味し，本提案の炭素固定化

燃焼より激しい内容であるともいえよう．一方，④の

海洋投棄の場合については,CO2の分離加圧・冷却

等の消費エネルギーコストの試算も試みられている．

後述するように，④と炭素固定化燃焼とをエネルギー

消費レベルで比較した場合，本提案の方に優位性を主

張できる可能性があり，必要な設備までを考慮すると

炭素固定化燃焼の方がさらに有利な立場にあると考え

られる．最近,CO2の液化・固化による海洋投棄の提

案者であるSteinbergは，燃料の改質により，化石燃

料中の炭素の使用の実質的な凍結を新たに提案5）して

いるのも興味深い．

化石燃料大量消費時代に入って我々は，脱硫，脱硝

をしなければ局部的に大気が著しく汚染されることを

知った.CO2問題も歴史的にみればその流れの一環な

のかも知れないが，その量と質において根本的に大き

な違いがあることを認識する必要がある．

①

エネルギー利用の効率化

省エネルギーの強化
エネルギーパス

＆リサイクル

－次エネルキー

減らさない

低減
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の利用割合
大

CO2の排出
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原子力の利用

CO2の分離・固定化
舅ジー
低炭素燃料の利用 ’
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3．炭素固定化による実質的なCO2の

排出抑制効果
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ここでは化石燃料として単位モルの炭化水素CmH

を考える．当量混合気ならば本来

〃

CmH"+(77z+-)(O2+3.73N2)
4

（1）
〃 〃

→mCO2+-H20+3.73(77z+-)N2
2 4

のように反応するところを，本燃焼法では，炭化水素

を100%CO2には転換せず，炭化水素中に含まれる炭

素の一部（1－兆）〃zモルをCO2として燃焼させ，残

りの苑、モルを固定化する．このときの反応式は，以

下のようになる．

CmHn+["Z(1－苑)+llL](O2+3.73N2)
4

〃

→苑mC+(1-")mCO2+-H20(2)
2

〃

＋3.73［'γ'('-z)+T]N'

但し，ここで妬は，炭素固定化率とする．

この場合，固定炭素分だけ燃料単位モル当りの発熱

量は減少するので,CO2の実質的な排出抑制効果を考

える際には，固定化しない場合と同量の発熱量を得る

ために必要な燃料増加を考慮しなければならない．単

位モルの炭化水素が式(1)の反応を行うと，

"ZQbo2+("/2)QH2o-QcmHo

だけの生成熱が得られる．ここでQは，各気体の単位

モル当りの標準生成熱を表す．これに対して，

式(2)の反応では炭化水素単位モル当り

（1－苑加Qc｡2+("/2)QH2｡-QcmH"

しか生成熱が得られない．そこで式(1)の反応と同量の

熱を得るためには，燃料である炭化水素のモル数を増

加させる必要があり，その燃料増加率（必要燃料モル

数）をyとすると，

"ZQco2+("/2)QH2｡-Qcm別。

y=r~I－”)"ZQc｡2+("/2)QH2o-QcmH｡(3)
"z+("/2)R!-R2

P，2．0

1.0

0 0.5
E

1.0

図-2CO2の実質的な排出率と炭化水素の

燃料増加率との関係
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図－3炭素固定化率と炭化水素の燃料増加率の関係
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ここで,R!=QH2｡/QCO2,R2=QCmHn/QC｡,である．

したがって，炭素固定化率"のときのCO2の実質的な

排出率は，炭素固定化をしない場合を1として
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図－4炭素固定化率とCO2の実質的な排出率の関係

(4)
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で与えられる．

以上の関係を，アセチレン(C/H比:1)及びメ

タン(C/H比:1/4)の場合について図-2～4に示

す．これらの図から明らかなように,CO2の実質的な

排出率Eを大幅に低減することは，高い炭素固定化率

を達成しなければならない技術的制約と共に，燃料増

加率yも非常に大きくなるために，あまり現実的では

ない．しかし,CO2の実質的な排出率を20%程度削減

(Eを0.8程度に設定）するのであれば，炭素固定化率

妬は0.3～0.4,必要燃料は20～30%の増加（燃料増加

率yが1.2～1.3）に収まり，このあたりが当面の目安

となるであろう．

用いて冷却(C.O.P.：冷凍機の成績係数）してドラ

イアイス化し，窒素のもつ冷熱は熱交換器（〃｡”：効

率）によって回収するものとする．冷却すべきCO2は

"y77zモル，窒素は3.73{77z+("/4)}%yモルであり，

必要エネルギーwは，

W=["ym4ﾉZCO2＋
C.0.P.

（6）

＄"3(”+("/4))範γc剛'〃(｣~"")]ん,｡”
C､0.P.

となる．但し，〃powは熱→電気の変換効率（火力発電

所を想定して，ここでは，〃p｡w=0.4とする.),4/zco2

はCO2の昇華点までのエンタルピー変化,QN2は’窒

素の定圧比熱,4Tは常温と昇華点との温度差である。

なお，式(6)で窒素の項に熱交換器の効率が含まれてい

るのは，前述したように，一度冷却された窒素は熱交

換により他の窒素を冷却するサイクルに供しうること

4．固化（ドライアイス）海洋投棄との

比較検討

次に，燃焼ガスからCO2を分離しドライアイス化す

る場合の必要エネルギーを概算する．なお計算は，炭

素固定化燃焼の場合と比較するため，炭化水素単位モ

ルにつきではなく,yモル（式(3)で求めた燃料増加率

y)につき行う.yモルの炭化水素を式(1)のとおり燃

焼させると，

凡

y(CmHn+(r7z=)(02+3.73N2))
4

（5）
〃 〃

y(r7ZCO2+=H20+3.73(ﾉγz+-)N2)
2 4

となる．生成される77zyモルのCO2のうち，割合"だけ

ドライアイスにすることを考える．方法として，ここ

では図-5において右側に示すように，水分を凝縮させ

た後，窒素と一緒にCO2の昇華点194.5Kまで電力を

2.0
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0.0／

N1.0

0
1.0５

〃
０0

(a)

2.0

N2

侭1．0

('7ex)

0
0 1.00.5

苑

(b)

図－6炭素固定化とドライアイス化の

エネルギー比較
図－5ドライアイス化の概念図
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を考慮したためである以上から，得られる正味のエ

ネルギー（次式の分子）と，炭素固定化燃焼時に得ら

れるエネルギーー（次式の分母）との比をzとすると，

y(r7ZQco2+("/2)QH2o-QcmMn)-W
z=-&_.__--(7)
F7ZQc｡2+("/2)QH20-QcmHo

となる．計算結果を図-6(a)(b)に示す．〃・卿,C.O.P.の

値によって変化幅はあるものの，zは1近傍の値になっ

ている．zがlより若干大きめであるため，このまま

ではCO2を固化した場合の方が有利に見えるが，

CC2の分離加圧などの消費エネルギーや設備までを

考慮すると，炭素固定化燃焼の方に優位性があること

も十分考えられる．

体を用いた燃焼促進法6)･7)’8)が有効であると考えら

れるので，図-7に示すような燃焼器を試作した燃焼

器は，セラミックス製多孔性固体IおよびⅡを石英ガ

ラス管内に配置し，その外側を断熱材で囲んだ構造と

なっており，メタンと空気の予混合気は，装置下部か

ら整流プレート及び多孔性固体Iを通して燃焼空間に

供給されるなお，このような構造を採用した背景に

は，著者らが以前に行った研究8)で，反応帯をはさん

でのふく射による強いエネルギー循環の形成（燃焼ガ

ス→多孔性固体Ⅱ→ふく射→多孔性固体I→予混合気）

により，著しい燃焼促進がなされたことがある．

点火は装置上部の金網の上で行い，火炎が多孔性固

体I･Ⅱの間の空間まで伝播し安定した後，流速およ

び当量比を変えて可燃範囲を調べる実験を行った．ま

た，多孔性固体Ⅱの下流側で排ガスの一部を水冷プロ

ーブでサンプリングし，ガスクロマトグラフによる成

分分析を行い，未燃分は，サンプリングへの影響を少

なくするためプローブの先端から約50mm離した金網

の上で，拡散火炎として燃焼させた．

図-8に本装置の過濃限界を○印で示す．本燃焼法に

より最大の＝3.5程度まで過濃限界を拡張することが

でき，またの＝1.8あたりで輝炎が観察され，また，の

≧20ですすの析出が確かめられた

5．炭素固定化燃焼法

具体的な燃焼方法は燃料の性状（固液，気）等に

より大きく異なるので，ここではまず気体燃料に対し

て簡単な検討を行う気体燃料に対象を限っても，水

蒸気改質との組合せ等を考えると問題が余りにも多岐

にわたるので，本報ではさしあたりメタンを対象に炭

素固定化燃焼法の可能性を確かめるにとどめる．従来

の燃焼方法においてメタンー空気の可燃範囲は，当量

比の＝0.53～1.69で，燃料過濃限界でも火炎は輝炎を

呈すことなく，すすを析出させる燃焼制御法は非常に

難しいしたがってメタンに対してすすを析出させる

燃焼法を確立すれば，他の炭化水素系燃料の燃焼に対

してもそれを踏襲することが可能であると考え，今回

はメタンー空気予混合火炎の燃料過濃限界の拡張を試

みる．

このためには，著者らが研究を進めてきた多孔性固
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溜旧隙 二斗Porousmediumll
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言 次に，燃焼速度U=2.4cm/sに保った場合の，ガス

クロマトグラフによる燃焼ガス分析結果と，析出され

るすすの量（炭素固定化率工）を図-9に示す．ここで

炭素固定化率ｪは，予混合気中の炭素量から，燃焼ガ

ス中の炭素含有量（ガスクロマトグラフの結果）を差

し引くことにより求めたので，その精度に若干問題が

あるが，の＝3.0～3.5では，虹＝20％となる．この値は，

従来の燃焼法ですすを生成することがほとんど不可能

であったことを考えると、非常に大きな値であるとい
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料ですすを析出させたり,C/H比の高い燃料でも炭素

固定化率を高めるような燃焼技術は案外難しい．

今後の燃焼研究ではCO2を“気相の灰分”と見なし，

従来の燃焼方法では簡単には排出しない固形の炭素の

灰分を造りながら，化石燃料のエネルギーを利用でき

る高度な燃焼制御技術を，構築していかなければなら

ない．気相の有害な灰分という意味では，我々は既に

SOx,NO藤による大気汚染を経験しているが,CO2問

題の深刻さは今更説明するまでもない．

本研究は，平成元年度文部省科学研究補助金，一般

研究A(課題番号01420023)の援助を受けたことを

付記するとともに，本研究課題に関しては，日本機械

学会研究分科会PSC-153@@エネルギー消費と地球環

境の熱工学的検討研究分科会”（主査：森康夫東京

工大名誉教授）においても検討され，委員各位から貴

重な助言を受けたことを併せて，謝意を表す．
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図9燃焼ガスの成分

える．以上の結果より，多孔性固体によるガス顕熱と

ふく射エネルギーの変換によって燃焼が促進し，メタ

ンー空気予混合気の燃焼において輝炎の発生とすすの

生成が可能となることを確認し，炭素固定化燃焼の実

現の足がかりをつかんだ． 参考文献
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6．結言

1960年代に始まった石油の大量消費時代は，石油系

燃料のもつ利便性によるもので，石炭からの燃料転換

は，エネルギー革命とも呼ばれ，高度な文明社会を築

く礎石となった．石油系燃料の利便性の一つに灰分を

出さないことが挙げられていて，逆にこれがCO2を大

気中に大量に排出する原因になったとすれば，この利

便性が地球環境に逆効果として作用したと言わざるを

得ない．

従来の燃焼工学の中には，燃焼中に形成されるすす

を低減するという目標はあっても，それを増加・促進

させるような考え方は，カーボンブラック製造など，

2，3の例外を除けば殆どなく，従って系統的な研究

にも乏しい．また一方においては，すす生成のメカニ

ズムに関する基礎的な研究は古くから実施されており，

最近においても活発な研究展開があり，多くの成果が

上げられているが，本研究で提案しているような趣旨

を生かすためにはかなり違った視点からの研究が必要

である．その意味で，メタンのようなC/H比が低い燃
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