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■特集■新燃焼技術

接触燃焼法の研究開発

ResearchandDevelopmentofCatalyticCombustionTechnology

まえがき

ボイラなどの燃焼装置の窒素酸化物(NOx)低減対

策として，二段燃焼などの燃焼方式の改良，低NOx

バーナの採用など燃焼設備の改造によって,NOx濃度

は重油あるいは石炭の燃焼では100～200ppm,ガス

燃焼では50～60ppmまで低減可能となってきている・

接触燃焼法は，通常の炎燃焼と異なり，適当な触媒

の存在下でLNG,NGL,LPG,ナフサあるいは灯

油など容易に気化し得る燃料を無炎燃焼させる方法で

あり，新しい低NOx燃焼技術として近年注目されつ

つある．

接触燃焼を低・中温度で行なう方法は，既に脱臭装

置などに採用されているが，高温度における接触燃焼

法の研究開発は，発電用，航空機用，自動車などのガ

スタービンおよびボイラなどの燃焼装置への適用を目

標として，米国の環境保護庁(EPA),エネルギー省

(DOE)および航空宇宙局(NASA)などによって近

年始められたばかりである．

本稿は，高温接触燃焼法の特性と研究開発の現状に

ついて紹介するものである．

1接触燃焼法の特性

接触燃焼とは，触媒を内蔵した燃焼装置に燃料と空

気との予混合気を送入し，触媒の酸化促進作用によっ

て，触媒表面で無炎の完全燃焼をさせる方法である．

通常の炎燃焼と比較して，接触燃焼には，
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'1）低温度で完全燃焼が可能であること，

(2)ThermalNOxの生成が微量であること，

(3)一酸化炭素(CO)や炭化水素などの未燃分が微

量であること，

(4)広範囲の燃料と空気の混合比で安定燃焼が可能で

あり，局部的に高温になることがないこと，

などの長所がある．

1．1燃焼条件と燃焼効率

耐熱性の高い担体に炭化水素酸化反応に活性の高い

金属を担持させた触媒層に所定の温度以上に予熱した

空気と燃料ガスの予混合気を送入することにより，

1000～1500℃の温度で完全燃焼が可能である．

触媒の担体としてはアルミナなど，活性金属として

は白金などが用いられる．予混合気の予熱温度は用い

る触媒の性能によって異なるが，当所試作の触媒では

約300℃であった．

燃焼温度は燃料と空気の混合比と予熱温度によって

1000～1500℃の範囲内に任意に調節することができ

る．この温度範囲内であれば，予混合気中の燃料濃度

は，一般に，可燃限界および爆ごう限界外となるので

安全である．

接触燃焼では，燃焼速度が極めて速く，かつ完全燃

焼が可能であることなどから高い燃焼効率が期待で

きる．

NASAは白金系触媒を用いてNq2ジーゼル油の燃焼

試験を行い，図-1に示すように，燃焼温度が高く，ガ

ス流速が遅く，圧力が高くなるほど高燃焼効率が得ら

れたと報告している！)．

また，燃焼速度が速く，高負荷の燃焼が可能であり，

図-2に一例を示したように触媒の単位容積当りの燃焼
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焼温度1000～1500℃で生成するThermalNOxは約

20ppm(O20%換算濃度）以下であり，かつ完全燃

焼が可能であることを明らかにした2)．

1.3FueINOx

予混合気の燃焼においては,FuelNOxの生成率は

80～100%と高くなることはすでに多くの燃焼実験で

知られている.接触燃焼においてもFuelNOxの生成

は多くなるので，その生成抑制法についての実験検

討が各所で行なわれている．AcurexCorp.はアンモ

ニア(NH3)添加燃料を用いて接触燃焼実験を行な

い，図-4に示すように，空気率を100％以下に低下さ

せると,(NO+NH3+HCN)の合量は空気率65%に

おいては約10％に低下すること，また,空気率を100%

以上にするとNH3のNOへの変化率が急増し,空気

率130%においてはその変化率が90%に達すること，

などを明らかにした3)．Energy&Environmental

ResearchCorp・も同様に低カロリーガス燃料にNH3

を添加して実験を行ない，空気率80％程度の場合に

FuelNOxの生成が最低になること，さらに，平面火

炎燃焼の場合と比較してFuelNOxの生成が少なく

なること，などを示した4)．さらにAcurexCorp.

は，二段接触燃焼によるFuelNOx生成抑制法につい
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いほど，すなわち，燃焼温度が高くなるほど増大し

た2)．同図は，予混合気流量を増加させることにより

容積燃焼率をさらに増大させ得る見込みがあることを

示している．

1.2ThermaINOx

当所試作の実験装置および触媒を用いて常圧下にお

ける接触燃焼実験を行ない，図-3に示したように，燃

｡

狸
／

ノ

●息

NO＋NH3＋HCN

4墓
、

直

NH3も
グ

アンモニア添加メタン燃料

HCN

へ旦室

406080100120140160180

理論空気率％

図－4接触燃焼によって生成するFuelNOx

－19－



426 エネルギー・資源

て実験検討し，図-5に示したように，燃料供給量に対

して第一段目の空気率を50％，第二段目の空気率約

50％程度にした場合に燃料に添加したNH3のN化合

物への変化率を約30％程度まで低減できたと報告して

いる5)．

1.4未燃炭化水素と一酸化炭素

Engelhardlndustriesは予熱温度300℃で低カロ

リーガスの燃焼試験を行ない，流速30m/sにおける

未燃全炭化水素(UHC)濃度は1～2ppm,一酸化

炭素(CO)濃度は120～290Ppm,NOx濃度は1ppm

以下であったと報告している6)．当所の常圧下におけ

る1100℃以上での実験検討ではUHCおよびCOのい

ずれも検出されなかった2)．

2高温接触燃焼法の研究開発の現状

従来の接触燃焼法は，低温度で完全燃焼が可能であ

る長所を活用して600℃以下の低・中温度域で用いる

脱臭装置や暖房器などへの応用に限られていたが，2～

3年前より生成NOxが微量であり，かつ燃焼速度が極

めて速い長所を活用した1000～1500℃の高温度で用

いる発電用ガスタービン，航空機用ガスタービン，自

動車用ガスタービンおよび大型ボイラなどの燃焼装置

へ応用するための研究開発が表-1に示したように，米

国のEPA,DOE,NASAおよびAirForceなどに

よって積極的に推進されるようになった．

以下に高温接触燃焼法の研究開発の現状について述

べる．

21触媒

高温接触燃焼法で最も重要な課題は高性能，高耐久

性および安価な触媒の開発である．従来開発されてき

た触媒の使用温度は約900℃以下であり，本方法をガ

スタービン等へ応用するためには1000℃以上の高温で

使用可能な触媒の開発が急務となっている．

米国では，当初，触媒の担体材料としてアルミナ，

コーディエライト，ムライト，およびシリコンカーバ

イトなどのハニカム担体が用いられたが，その後，さ

らに融点の高いジルコニア担体が有望視された．しか

し，ジルコニァ担体の耐熱衝撃性が低いことが判明し

て以来，ジルコニア担体にかわってアルミナ系のもの

が主として使用されている．また，触媒の活性成分と

oONE－STAGECOMBUSTION
△鋤FlRSTSTAGETHEORE｢I

０
０
０
例
加
叩
（

０
６
４

１ｘ
Ｏ
ｚ
＋
ｚ
○
工
十
ｍ
エ
ヱ
○
吟
三
○
一
の
匡
山
二
ｚ
○
○
ｍ
工
之

CALAlR

o…FlRSTSTAGETHEORETICALAiR

ロ7既FlRST－STAGETHEORE｢1
頁

△op1ATM
1STAGE

▲2ATM

CALAlR

Q

FIRST-STAGE

3~ﾐー二番云一－－〆$一珊WME順γ
、

0．202

戸-鏡匪7恥0

50100150

OVERALLTHEORETICALAIR,PEROENTAGE
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表1米国における高温接触燃焼法の研究開発状況
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しては，白金，白金/イリジウム，およびこれらに金

属酸化物などを加えたものが用いられている．近年、

ニューヨーク州立大学において酸化クロム系触媒の性

能についての基礎的研究が進められている7)．

EPAの委託を受けているAcurexCorp.では，同

一セル寸法の触媒よりもさらにNOx生成抑制効果をも

つ多段セル触媒を開発した8)．

また,JetPropulsionLab.では高温接触燃焼用

触媒として具備すべき条件として，

(1)点火温度が低いこと，

(2)燃焼継続に必要な空気予熱温度が低いこと，

(3)触媒表面での燃焼が均一であること，

(4)容積燃焼率が高いこと，

(5)汚染物質排出量が少ないこと，

(6)高温度の燃焼に耐えること，

(7)多様な燃料が使用可能なこと，

(8)長寿命であること，

などの基準を設けて燃焼試験を行なった結果，触媒の

活性成分担持量を増加させることによって，点火温度

を下げ,燃料供給量を増加させて1100℃用の触媒寿命

を延長させることができたと報告している9)．しかし

ながら，触媒担体の耐熱性の問題から米国では1400℃

以上での接触燃焼に使用可能な触媒が未だ見出されて

いないのが現状である．今後，さらに耐熱性に優れる

高性能，かつ長寿命な触媒の開発が望まれる．

2．2ガスタービンヘの応用

現在の発電用ガスタービンの入口温度は1100～

1200℃程度である．省エネルギーの観点から，総合熱

効率を向上させるためにはタービン入口温度を上昇さ

せて廃熱回収ボイラと組合せた複合発電プラントとす

ることが望ましいと考えられる．この場合，燃焼器に

接触燃焼法を用いることにより,ThermalNOx生成

の著しい抑制などが期待されるので，脱硝装置を省略

し得る見込みがある．このような長所があるために，

ガスタービンヘの応用を目標とした高温接触燃焼法の

研究開発が米国および日本で進められている．

米国では,EPAの委託を受けてAcurexCorp・が

図-6に示す多段セル触媒を二段に内蔵した燃焼器を用

いて燃焼試験を行ない'0),ThermalNOxおよび

FuelNOxの生成抑制効果力：大きいことなどを明らか

にして，図-7に示したような発電用ガスタービンのた

めの二段燃焼式接触燃焼器および図-8に示すような接

触燃焼器を提案している5).WestinghouseElectric

Corp"ではガスタービン用燃焼器に接触燃焼触媒を

設置する場合の燃焼器本体の冷却方法について図-9の

ように検討しておりll),また高圧下における接触燃焼

試験も行なっている』2）

また，既存および新設の発電用ガスタービンヘの応
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用を目的とした米国電力研究所(EPRI)の研究開発

は1980年から4～5年間の計画で始められ,触媒の耐

久性試験，燃焼試験はもとより接触燃焼システムの完

成を目指している13).さらに，燃料の多様化を考慮し

たモデル燃焼試験は，低・中カロリーガスについては

Energy&EnvironmentalResearchCorp・'4）お

よびEngelhardlndustriesl5)によって,重油につい

てはUnitedTechnologiesResearchCenter'6)に

よって,また石炭液化油についてはAcurexCorp.17)

によってそれぞれ行なわれている．

接触燃焼法では，燃料と空気との混合気の均一化調

整が重要になるために,NASAにおいて種々のコニ

カル型およびベンチュリー型の燃料ノズルを用いた燃

料調整システムについての検討が行なわれている18)．

接触燃焼法をガスタービンヘ応用する場合の今後の

研究課題としては，予混合気調整方法，起動時におけ

る点火方法，触媒寿命,FuelNOx低減方法，燃焼器

の冷却方法，ガスタービン運転に対する追従性などが

あげられよう．

航空機用ジェットエンジンへの応用を目的とした研

究開発についてはNASAの委託を受けてGeneral

ElectricCo.とPratt&WhitneyAircraftCo、に

よって，1978年はデザイン研究，1979～1980年は触

媒のスクリーニングテスト，1980～1981年には燃焼

器による試験が進められている19)．米国では航空機

用ジェットエンジンからのNOx排出規制が強化され

ようとしており，この規制の達成を目標に研究開発が

進められている．他方，接触燃焼によれば，燃焼の安

定化，燃料消費量の低減，燃焼ガス温度の均一化によ

るタービンブレードの寿命延長などの効果が期待され

ている．現在，ガスタービンヘの応用を目標とした研

究開発はハードウェアに重点を置いて，積極的に推進

されている．

2．3ボイラへの応用

現在の事業用ボイラはほとんど全て放射型ボイラで

あり，ボイラ本体の効率は95～98％と高い．しかしな

がら，ボイラ火炉内の火炎温度は1600～1700℃と非

常に高いため，窒素分をほとんど含まない燃料を燃焼

させても数100ppmのNOxを生成することから，近

年では，低NOxバーナ，二段燃焼，排ガス再循環な

どの燃焼方式によるNOx低減対策を実施している．

この燃焼温度を1000～1200℃程度に低下させれば

ThermalNOxはほとんど生成しないが，現在一般に

用いられている炎燃焼方式のボイラを用いる限り不可

燃料/空気
(混合気）一

、蒸発管
■

（触媒表面温度：1000℃）

エネルギー・資源

煙突

）

図-10ボイラを想定した接触燃焼実験

能である．

発電用ボイラへの応用を目的とした研究は米国では

EPAの委託を受けてAcurexCorp・が研究開発を進

めており8)，我国では当所が実験研究に着手している．

AcurexCorp・は，ボイラ用接触燃焼器として，

図-10および図-6に示したような放射伝熱式棒状触

媒/蒸発管システムと二段接触燃焼システムを開発し，

研究を推進している5)．

放射伝熱式棒状触媒／蒸発管システムは，図-10に示

したように放射伝熱部，完全燃焼部，そして対流伝熱

部より成る．

ボイラ火炉に相当する放射伝熱部では，棒状触媒と

蒸発管を混在させ，熱回収と同時に触媒表面を冷却す

るため，過剰空気を低減させた燃焼が可能となる．未

燃分は後置したハニカム触媒層で完全燃焼させ，その

熱を対流伝熱部で回収する．棒状触媒触媒表面温度は

1044℃で,NOx濃度は2ppm(O20%換算）である．

二段接触燃焼システムは，図-6に示したように，前

段と後段の触媒部と中間の熱回収部より成る．

二段燃焼システムは，前段で燃料過剰で反応させる

ためFuelNOxを減少させることができる．また，空

気過剰率を低減させることができるので，排煙にとも

なう熱損失を減少させることができる．

接触燃焼法による新しいタイプ°のボイラ開発は未だ

緒についたばかりであり,今後の研究開発が望まれる．

参考文献

l)D.N.Anderson:3rdWorkshoponCatalytic

Combustionにおける発表,Asheville,N.C,Oct3-4

1978

2）福澤，石原，浅川：火力原子力発電

32(3]235-8(1981)

3)E.K.Chu,J.P.Kesselring:3rdWorkshoponCatalytic

Combustionにおける発表,Asheville,N､C,Oct3-4

1978

4)B,A・Folsom,C.W・Courteny,M.RHeap:3rd

WorkshoponCatalyticCombustionにおける発表，

Asheville,N､C,Oct3-41978

5)W.V.Krill,J・P.Kesselring,E.K.Chu,R.M.Kendall:

－22－



Vol.2No．5(1981) 429

MechanicalEngineering28-33August(1980)

6)R･Carruba:3rdWorkshoponCatalyticCombustion

における発表,Asheville,N.C,0ct3-4,1978

7)R・Prasad,L､A・Kennedy,E.Ruckenstein:Combustion

ScienceandTechnology22271-280(1980)

8)J･P・Kesselring,W､V・Krill,R.M・Kendall：Proc，2nd

StationarySourceCombustionSymposium,Vol.m.

EPA-600/7-77-073c,193-228(1977)

9)G､E･Voecks:3rdWorkshoponCatalytic

Combustionにおける発表,Asheville,N.C,0ct3-4,

1978

10)W.V・Kril1,J.P・Kesselring;3rdWorkshoponCatalytic

Combustionにおける発表,Asheville,N､C,0ct3-4,

1978

11)S・M・Decorso:3rdWorkshoponCatalytic

Combustionにおける発表,Asheville,N.C,0ct3-4,

1978

12)D.E・Carl:4thWorkshoponCatalyticCombustion

における発表,Ohio,May14-15,1980

13)L.C.Angello:4thWorkshoponCatalytic

Combustionにおけ．る発表,Ohio,Mayl4-15,1980

14)B.A・Folsom,C.W.Courteny,M.P.Hearp:4th

WorkshoponCatalyticCombustionにおける発表，

Ohio,Mayl4-15,1980

15)HC.Lee:4thWorkshoponCatalyticCombustion

における発表,Ohio,Mayl4-15,1980

16)T.J・Rosfjord:4thWorkshoponCatalytic

Combustionにおける発表,Ohio,Mayl4-151980

17)H・Tong:4thWorkshoponCatalyticCombustion

における発表,Ohio,Mayl4-15,1980

18)R.R.Tacina:NASAConferencePublication2078

（1978）

19)A､J.Szaniszlo:TheAdvancedLowEmissions

CatalyticCombustionProgram:Phasel-Discription

andStatus,GasTurbineConference&Exhibit&

SolarEnergyConference発表論文,SanDiego,

Calif.，Marchl2－15，1979

一…－－－…～､……－－－．－－－…n－一一､－'､画一－－………

弓
ｉ
ｉ
ｉ

睾
袰
唾
壺
〆
』
■
■
マ
グ
』
認
》
ク
』
■
■
▽
‘
グ
ー
畢
辱
重
〆
』
■
■
〆
挙
語
塞
、
〆
』
■
■
口
〆
尋
毒
這
ダ
』
■
■
『

"科学万博"

科学技術庁8月中に原案決定

話の泉

|"鴬繍辮繍撫≦駕縦鰄驚駕薔i
iされたことを受けて,博覧会の会場計画の青写真が決まると,科学万博のｲﾒー ジが明確となり,外；

i㈱鰯作業に着手“”麻ゞ間企業咄刷参加申[込み蝋本格"｜；現在出展館を一カ所にまとめる中央集中方式するものと思われる．
；あるいは分散方式などが検討されており，8月中
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