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圏 燃焼と環境

燃焼におけるエアロゾルの生成と防除
AerosoIFormationandEmissionControlinCombustionSystems

健＊岡崎

KenOkazaki

粒子を考慮すると，燃焼に起因するものがきわめて大

きいことがわかる．ただし，表1に示す各発生源の寄

与割合は，環境保全状況や産業構造の違いによって，

国々や地域によって大きく異なってくる．例えば，堺

市におけるリセプターモデルによる発生源別寄与率推

定結果2)によれば，人為的発生源が50％近くを占め，

そのうちディーゼル排気によるものが18％と，化石燃

料燃焼の場合の2.4％よりはるかに大きい．これは，

化石燃料燃焼の大型プラントでは普通，高度の集塵シ

ステムが備えれているからであり，全体として我国で

は，石炭燃焼フライアッシュによる大気環境負荷は，

現在のところはそれほど深刻な問題とはなっていない．

しかしながら，オイルショック以後の重油から石炭

への燃料転換は，近年の石油価格の下落にもかかわら

ず，大型火力発電所ボイラやセメント焼成炉をはじめ

着実に進んでおり，エネルギー源としての石炭の重要

性は，今後ますます増大すると予想される．このよう

な状況の中で，昭和57年5月大気汚染防止法施行規則

が改正され，各種燃焼ボイラについても表2のように

ぱいじんの排出基準が強化された3)．なお，本改正に

おいては，新たに標準酸素濃度(On)による補正方

式が採用され，排出ガスを希釈して排出基準に適合さ

せることを防止している．また，大型石炭燃焼ボイラ

に対する排出基準が値として4分の1に大幅に強化さ

1．はじめに

大気中の浮遊粒子状物質すなわちエアロゾル粒子の

総量は,107～108tOnとも言われ，その地球規模での

発雄量のおおよその発生源別推定値は表1！)のようで

ある．自然発生源によるエアロゾルの方が圧倒的に多

いが，人為的発生源によるものも約10～20%程度とか

なり多く，エネルギー消費の増大とともに徐々に増加

する傾向にある．人為的発生源の中でも，特に1次粒

子としての石炭フライアッシュの割合が大きいこと，

また，ガス状汚染物質である硫黄酸化物，窒素酸化物，

炭化水素系化合物からの粒子転換により生成する2次

表1全世界の粒子状物質発生量!）

表2燃焼ボイラからのぱいじんの排出基準3）

(×10‘ton／year）

注）PJ；』.T､Peterson，C､E､Junge（1971）による

BC；S､S､Butcher，R,J､Charlson（1978）による

RR；E,Robinson，R,C,Robinson（1975）による

（）内の数字は総賦に対する％
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〒441豊橋市天伯町字雲雀ケ丘1－1 注）特別排出基準；全国8都道府県9地域（高濃度汚染地域）に適用
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れたことが特徴である．従って，本稿では，まず次章

で，燃焼において生成される微粒子の全体像を概観し

た後，大型石炭燃焼ボイラの主流である微粉炭燃焼に

より生成される微粒子を中心に，環境保全に重点をお

いた立場から論ずることとしたい．

は未だ不明な点が多く，アセチレン説，多環芳香族炭

化水素(PAH)説，炭化水素イオン説，カーボン

(C2)説などが提案されている．また，環境問題の立

場からは，発がん性のあるベンゾ(a)ピレンを含む

PAHが，気相析出形すすの前駆物質として生成する

こと8)に留意し，その析出を防止する配慮が必要であ

る．

燃焼中に発生するこのような気相析出形すすは，火

炉，ボイラなどにおいてふく射伝熱促進に不可欠なも

のであるが，ディーゼル機関の場合は，前述のように

析出される粒子状物質が特に都市部での大きな環境汚

染源となっていることが問題となっている．さらに近

年，ディーゼル機関において低負荷時に多く排出され

る青・白煙などのもとになる微粒子である可溶有機成

分(SOF:SolubleOrganicFraction)9)が，環境

保全上注目されているが，ここではその詳細には触れ

ない．

2．2残炭形すす

②の残炭形すすは，重質油や石炭の燃焼時に，炭素

を主とする残留重質分やチャーが未燃のまま析出され

るもので，未燃カーボンとも呼ばれている．残炭形す

すは一般に非常に空隙率の高い多孔質粒子で，その粒

径は噴霧粒径や石炭粒径，および燃焼条件により大き

く異なり，10～300"m程度と気相析出形すすよりは

るかに大きい．石炭燃焼における残炭形すすは，普通

は，灰中未燃分（あるいは灰中未燃炭素）として次節

のフライアッシュ中に残留して排出されることが多く，

石炭燃焼プラントでは，灰の有効利用のために，普通，

この灰中未燃分を5wt%以下にすることが要求され

ている．

2．3フライアッシュ

石炭や重質油を燃焼させた時に，燃料中にもともと

含まれる非燃焼性の無機物である灰分に起因する粒子

生成がある．このうち大粒子は，ボトムアッシュまた

はスラグとして沈降，堆積するが，燃焼ガス流に十分

追従する微粒子のみが排ガス中を運ばれていく．これ

が③のフライアッシュである．実際の石炭や重質油の

燃焼プラントでは，電気集塵器をはじめとする微粒子

捕集装置によりフライアッシュの大部分が捕集除去さ

れ，残りのごく一部がいわゆる排出微粒子として大気

中に放出される．また，フライアッシュの一部は，ファ

ウリング現象により，ボイラ伝熱管，ボイラ壁，灰ガ

ス処理装置（脱硫，脱硝装置）などに付着する．この

ことは，熱収支や材料などに関連する別の問題を生じ，

2．燃焼生成微粒子の概要

燃焼により生成する微粒子4)は，①気相析出形すす，

②残炭形すす（セノスフェア)，③フライアッシュ

(ダスト)，さらに，燃焼系から排出後あるいは一部燃

焼後期に，ガス状汚染物質であるSOx､NO"などから

2次粒子として生成する，④ガス一粒子転換エアロゾ

ル5)に大別される．

2．1気相析出形すす

①の気相析出形すすは，都市ガスなどの炭化水素系

ガス燃料や灯油などの軽質油が，空気不足のもとで不

完全燃焼する際に生ずる炭素微粒子であり，熱分解に

よって生じたガス状不飽和炭化水素（エチレン，アセ

チレンなど）が，脱水素，縮重合をくり返して高分子

化し，核発生，凝集を経て生成したものである．気相

析出形すすは，直径10～30nm程度のほぼ球状の微細

な粒子が集まって50～数百nmの大きさの鎖状凝集体

構造を形成している．我々が一般にすすと称している

もののほとんどは，この気相析出形すすである．気相

析出形すすの生成過程は，図-16)に示すように，核生

成とこれの前駆物質への成長，表面成長による球状体

への成長，凝集による鎖状構造への成長から成るが，

この過程がわずか数msの短時間で生ずるところにそ

の特徴がある．この中でも特に核生成機構7)について
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図－1気相析出形すすの生成過程6）
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これが灰粒子の組成や性状に大きく依存するため，プ

ラント全体としての最適化には，排出粒子濃度ばかり

ではなく総合的な観点が必要となる．

炭種にもよるが，石炭には一般に5～30wt%程度の

灰分が含まれており，重油とくらべてはるかに多い．

このため灰粒子の生成は特に石炭燃焼において重要と

なる．石炭の代表的な燃焼方式としては，火格子燃焼，

流動層燃焼，微粉炭燃焼の3種類があるが，この中で

も特に，石炭を平均粒径70"m程度にまで微粉砕して

浮遊状態で燃焼させる微粉炭燃焼において，大量のフ

ライアッシュが生成する．そのほとんどは電気集塵器

にて除去され，煙突から大気中に放出される時のいわ

ゆるぱいじん濃度は普通100mg/Nm3程度に低く抑

えられるが，その中には，電気集塵器での集塵効率'0）

の低いサブミクロン粒子が大量に含まれてくるさら

に燃焼により生成し排出されるサブミクロン粒子には，

燃料中に含まれていた微量有害成分や放射性元素の濃

縮')'2)が見られること，また人間の呼吸器系の最深部

まで侵入しやすい微粒子の粒径範囲が0.2～0．5邸、程

度であることl3)を考えると，環境保全上で，燃焼生成

サブミクロン粒子防除の重要性が今後ますます高まっ

ていくものと考えられるこのような状況をふまえて，

微粉炭燃焼における灰粒子の生成過程については，次

章で詳しく述べる．

2．4ガス一粒子転換エアロゾル

④のガス一粒子転換エアロゾルは，ガスから液相ま

たは固相への相変化によって新たに粒子を生成するも

のと，ガス状のまま既存微小粒子に凝縮するものとが

あるSO2の粒子転換の場合の模式図5)を図-2に示す

SO2はそれ自身が太陽紫外線を吸収して光化学的に酸

化されるとともに,NO"とHC(炭化水素）の光化学

反応によって生成したラジカルなどにより熱化学的に

酸化されSO3となり，これが大気中のH20分子と反応

してl-I2SOｲ分子となる．このH2SOｲ分子が均一相核

いおう化合物

生成を経て硫酸ミストヘと成長する一方,S03,H2

SO1分子が既存粒子表面へ付着，凝縮し硫酸塩相を形

成する．これを不均一相粒子生成と呼ぶこのような

機構による粒子成長は，表1からもわかるように，

｢燃焼と環境」という立場から見みれば，直接生体に

有害であるばかりではなく酸性雨の問題とも関連し，

①，②，③の微粒子より重要な意味を持ってくるかも

知れない一般に，燃焼によって燃料中の窒素分から

転化されて生成されるNO典については，低NO%燃焼技

術によって相当低減することが可能であるが，燃料中

の硫黄分についてはその90％以上がSO薦となってガス

相に移行する'4)我が国における大型燃焼装置では，

普通，高性能の脱硫設備を備えており大気中へのSO%

排出濃度は低く抑えられているが，脱硫設備は高価な

ため，開発途上国ではほとんど無処理のまま排出して

いる場合が多い．従って，ここで述べたガスー粒子転

換エアロゾルは，粒径がきわめて小さなサブミクロン

粒子で大気中での滞留時間が長いこともあって，他国

間あるいは大陸間の相互環境問題として，今後ますま

す大きな注目を集めていくものと思われる．

3．微粉炭燃焼における微粒子生成

3．1粒子の性状

微粉炭燃焼により生成される微粒子の大部分は，石

炭中にもともと含有されていた非燃焼性の灰分に起因

するフライアッシュ（第2章③）であり，燃焼条件や

炭種にもよるが，普通は図-3(a)の写真に示すようなき

れいな球状粒子から成っている灰粒子の主成分は，

Al203,SiO2であるが，石炭中灰成分の溶融点は炭

種によって大きく異なり1200～1500･C程度であり，燃

●
■

SO2

相

一
岬(a)5"m (b)

(a)サイクロン捕集灰のSEM写真

(b)バグフィルター捕集灰のTEM写真

(灰粒子まわりに気相析出形すすの付着がみられる）

図－3微粉炭燃焼生成フライアッシュ16〕

HCOH,03低蒸気圧性
二有機物質NO」

図－2ガスー粒子転換によるSO2からの粒子生成s）
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焼中のチャー中灰分や気中に分散された灰粒子の温度

が燃焼火炎中の高温度場（一般のボイラでは1400~

1500℃）で溶融液化し，後流での温度低下とともに再

固化して球形粒子となるのである．従って，溶融点の

高い灰分を含む石炭の燃焼や火炎温度が低い場合には，

フライアッシュ中に非球形粒子も多数含まれてくる．

また，灰粒子生成途中での粒子内ガス発生などにより，

空洞粒子や子持ち粒子（粒子中の空洞内にさらに細か

い球形微粒子がつまったもの）が生成されることもあ

る15).空洞粒子は非常に軽く，処理上いろいろな問題

を起こし，また，子持ち粒子は，集塵プロセスで親粒

子が捕集された後子粒子が再飛散して集塵効率を下げ

るような問題を生ずる．

このほか，微粉炭燃焼生成微粒子中には，一部残留

未燃炭素分（第2章②）が含まれるし，揮発分燃焼時

に粒子から放出された炭化水素から，局所酸素不足条

件下で生成する気相析出形すす（第2章②）も存在す

る．後者の気相析出形すすは比表面積がきわめて大き

く（～100m2/g)しかも反応活性が高いことから，

これが既存灰粒子の表面に図-3(b)の写真'6)のように付

着すると，燃焼帯高温部で気中に揮散した比較的低沸

点の有害成分や硫黄分が，後流の低温部で灰粒子に再

凝縮あるいは吸着するのを促進する14)17).このことは，

環境保全の立場からは，有害成分の微小灰粒子側への

濃縮や灰粒子の電気抵抗値の変化による電気集塵効率

への影響とも関連し，きわめて重要な現象である．

3．2灰粒子の生成過程

実際の微粉炭燃焼火力発電所からの排気系から捕集

されたフライアッシュの粒径分布について，その代表

的な測定例'8)を図-4に示す．図-4の(a)は電気集塵器入

口で部で,(b)は出口部で捕集された粒子の粒径分布で

ある．ボイラ出口でのフライアッシュの粒径分布は，

燃焼条件や炭種によっても異なるが，大体，数〃m～

数十〃mの範囲に，質量割合の大部分が存在する.(a)

図ではこの状況を示しているが，サブミクロンの微小

粒子側で0.1～0．2〃m付近にもう1つのピークが存在

する．この割合は集塵器入口ではほとんど無視できる

程度であるが,(b)図に示すように，集塵器出口では無

視できない量になっていることが注目される．これは，

電気集塵器での集塵効率がサブミクロン粒子に対して

低くなることlO)によるものであり，先に述べた有害成

分の微小粒子側への濃縮を考えると，サブミクロン粒

子の全生成フライアッシュ中での質量割合はきわめて

小さいにもかかわらず，その環境へのインパクトはよ
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微粉炭燃焼ボイラより排出される灰粒子の

粒径分布'8）

図-4

り大きくなることを示している．

サブミクロン粒子も含めた微粉炭燃焼生成灰粒子の

生成機構はきわめて複雑であるが，その環境問題との

関連での重要性から，ここ10年来，米国やオーストラ

リアを中心に精力的な研究が行われてきており，いろ

いろなモデルが提案されている．フライアッシュ生成

機構の代表的模式図を図-519)に示す．数〃mから数十

〃mの灰粒子には，燃焼途中のチャー粒子内の溶融灰

が凝集固化して生成されるもの(10～30"m)と，燃

焼中に粒子分裂を起こした後同様な過程により生成さ

れるもの（0.5～30"m)とがある．図に示すように，
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③ ④

－ 4 9－



エネルギー・資源248

塵器での捕集効率の低いサブミクロンの微小粒子側に

濃縮され'')大気に一部が放出される可能性がある．こ

のため，最近，微粉炭燃焼における微量元素挙動や，

フライアッシュ中あるいはその表面における粒径別微

量元素濃度に関する研究が，環境保全の立場から盛ん

に行われているようになっている．

微量元素の灰粒子への濃縮度を表す指標としては，

次に示す濃縮係数EF(EnrichmentFactor)が用い

られている．

EF=[Ci/Co]ash/[Ci/Co]c｡al(1)

ここで,C!はi成分濃度,Coは基準成分濃度であり，

基準成分としては普通，燃焼場でほとんど蒸発揮散し

ないと考えられるAlやTiが用いられる．EFi>1のと

き,i成分が灰粒子へ濃縮していることを示す．図-7

は，昭和55年から4年間，化学工学協会（当時，現化

学工学会）が環境庁からの委託で行った「石炭種別大

気汚染負荷評価」プロジェクト研究の一環として，豊

橋技術科学大学の層流式一次元微粉炭燃焼炉と群馬大

学の乱流式燃焼炉による実験で得られた結果の一例23）

である．同図は，サブミクロン粒子が大部分を占める

バグフィルター捕集灰に対する分析結果であるが，
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後者の機構によるものの方が小粒径の粒子を多く含む．

また，同図中下部には，3.1節で述べたような空洞粒

子や子持ち粒子も示されている．一方，同図にはサブ

ミクロン粒子の生成過程として，燃焼中の高温場で灰

分中のSiO2､MgOが溶融後，粒子表面近傍での酸素

不足の状況下でCOにより，沸点が低く蒸気圧の高い

SiO,Mgに還元され粒子表面から蒸発，拡散し，こ

れが周囲酸素により酸化され再びSiO2,MgOに戻る

ときに，均一核生成により粒径0.2"m以下の微粒子

を生成するパス20)が示されている．この機構により，

図-4に示すサブミクロン領域でのピークが形成される

という説であり，かなり広く支持されている．

しかしながら，最近，定方ら21)により，燃焼前の微

粉炭粒子と捕集灰粒子の粒径分布，および両者の元素

組成の比較をも含めた詳細な研究の結果，サブミクロ

ンフライアッシュのかなりの割合（～50％）が，微粉

炭中にもともと存在する灰分含有率の大きい微小石炭

フラグメントに起因していることが明らかにされてい

る．また，微粉炭燃焼により生成されるサブミクロン

粒子中には，いわゆる灰粒子以外に，気相析出形すす

が多量に含まれていることも，粒径別未燃炭素率分析

(図-622)）と粒子の電顕観察により明らかにされ14),こ

のすす粒子がサブミクロンフライアッシュの凝集を促

進することが指摘されている．図-5に上記2つのサブ

ミクロン粒子生成スキームを加えたものが現在の所，

最も実際の現象を正しく表現したモデルであると考え

られる．

3．3灰粒子への元素濃縮挙動

石炭中には,Pb,Cd,Hg,Asをはじめとする有

害元素が微量ながら含まれており，これらが，電気集
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Cd,Hg,などが顕著な濃縮傾向を示し，続いて,As,

Pb,Sb,Se,Vなどにも濃縮傾向があることがわか

る．もちろん，炭種，分析方法，燃焼方式や規模によっ

て，微量元素挙動に差異が生ずるが，図-7の結果は，

上記プロジェクトにおいて調査された各種スケールの

実機でのデータとも傾向がよく一致している．なお，

S分のEFはO.1程度の低い値となっているが，これは，

石炭中のS分の大部分がSO"として気相側に移行する

ためであり，一部灰粒子側に移行するS分に関しては，

やはりサブミクロン粒子に対するEFが大きくなるこ

とが確認されている．

図-8は，筆者ら'ｱ)が灰粒子へのS分の濃縮挙動を調

べた結果であり，図-3(b)に示すような粒子まわりに付

着したすす粒子を焼いて除去した灰粒子（白丸）と，

すす付着のままの灰粒子（黒丸）のそれぞれに対する

濃縮係数EFの粒径依存性の比較である．灰粒子に付

着した気相析出形すす粒子が，特にサブミクロン領域

において,S分の灰粒子上への濃縮を促進しているこ

とが明瞭に示されている．さらに詳細な検討により，

SばかりでなくHg,Sb,Seなども，すす粒子による

濃縮が顕著に現れることが確かめられている4)．

3．4微粉炭燃焼生成微粒子に伴う環境問題

微粉炭燃焼によって大量のフライアッシュが生成さ

れるが，電気集塵器によってその大部分が捕集除去さ

れ，質量割合にしてほんの一部のサブミクロン粒子が，

その集塵効率が低いこともあって大気中に放出される．

我国では，表2に示す排出基準を満足するための集塵

技術は，コストの問題を除けば既に確立している．し

かし，排ガス単位体積当りのぱいじん濃度(mg/

Nm3)が低く抑えられても，その中のほとんどはサ

ブミクロン粒子であり，本章で述べてきたように，こ

れに有害微量元素が濃縮されている．従って，微粉炭

燃焼における微粒子による環境問題は，サブミクロン

粒子の発生抑制や，サブミクロン粒子に対しても高効

率な高性能集塵の技術開発に集約されているといって

も過言ではない．現在のところ我国では，この問題が

それほどシリアスな状況とはなっていないが，海外炭

を中心とする石炭消費の増大に伴って，燃焼性ばかり

ではなく重金属含有率まで考慮した燃料炭の選択や，

粒径分布をも考慮した粒子排出規制が，将来必要になっ

てくるかも知れない．

4．燃焼生成微粒子の排出抑制

燃焼装置からの微粒子排出抑制を，燃焼と環境とい
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う立場から見れば，燃焼場での微粒子生成自体を抑制

する方法と，生成された微粒子の大気環境中への排出

を極力抑制する方法の両者を合わせふまえるとともに，

他の環境汚染物質である例えばNO%などの生成制御技

術との対応を含めて，トータルで考えなければならな

い．また，生成しても容易に除去あるいは捕集できる

粒子とそうでないもの，環境へのインパクトのより大

きいものとそうでないものを正しく把握した上で最善

の対応策を構ずることが重要である．

燃焼により生成する生成機構の異なる各種微粒子

(第2章）について，それぞれの生成抑制方法を考え

てみよう．気相析出形すすは，局所還元領域（空気不

足領域）にて火炎温度が高いほど発生量が増加する．

従って，燃焼器内での空気比配分の均一適正化や火炎

の温度制御により，気相析出形すすの発生を抑えるこ

とができる．そのためには，燃料と空気との混合促進

や，いわゆるサーマルNO"(空気中N分起源のNOx)

の低減燃焼技術である排ガス再循環や水・蒸気噴射に

よる火炎温度低下などが有効である鋼)．しかし，これ

らの方法では，残炭形すすの生成抑制には逆効果であ

る．残炭形すすの低減には，火炎の高温化や燃焼炉内

の滞留時間の増大，および燃料噴霧や微粉炭の微細化

などが有効である．これは，燃料粒子の燃焼完結時間

が，温度が高いほど，滞留時間が長いほど，粒子径が

小さいほど短くなるからである．ただし，微粉炭の微

細化は，サブミクロンフライアッシュの生成割合を増

大させることに留意しなくてはならない．

フライアッシュについては，燃料中に含まれる未燃

灰分に起因するため，灰分を溶融除去する高温サイク

ロン炉などの特殊な場合を除いて，灰分含有率に相当

する灰粒子生成は避けられないが，3.4節で詳しく述

べたように，環境保全の立場から最も重要なのは，い

かにしてサブミクロン粒子の生成を抑制するかという

ことである．また，たとえ燃焼場でサブミクロン粒子

が生成されたとしても，いかにしてこれを，集塵器で

捕集されやすい粗大粒子に凝集成長させるかというこ

とである．定方ら14)は，微粉炭燃焼試験炉において，

一次空気流速を変化させることにより，サブミクロン

フライアッシュとNO"の同時抑制が可能であることを

示し，これがフュエルNO"(燃料中N分起源NOx)低

減に有効な局所還元領域において生成する気相析出形

すすが’サブミクロンフライアッシュの凝集成長を促

進したためであるとしている．また，下原ら25)は，溶

媒処理により石炭中のイオン交換性金属イオンを除去

－ 5 1－
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することにより，図-5における揮発凝縮型サブミクロ

ン粒子の生成を抑制できることを報告している．この

ような，燃焼によるサブミクロン粒子の生成を，その

生成機構をふまえた上で積極的に抑制するための基礎

研究は，最近始まったばかりで世界的にも例が少ない．

また一方で，サブミクロン粒子の捕集効率そのもの

を高めることを目的として，粒子荷電制御法，ペブル

あるいはペレット充てん層の応用，および，これに高

電圧を印加することによって生ずる部分放電で集塵効

率を飛躍的に向上させる研究26)なども進められている．

5．まとめ

燃焼による各種微粒子の生成挙動とその排出抑制方

法について，燃焼と環境という立場に重点をおいてま

とめてみた．特に，今後世界的に使用量の増大が予想

される石炭の燃焼における微粒子生成に関しては，現

象がきわめて複雑で未解明の点が非常に多いが，でき

るだけ最近の研究成果も含めて詳しく紹介したつもり

である．環境保全の上できわめて重要な分野であるに

もかかわらずその研究には，多くの費用とそして何よ

りも多大な労力を要し，さらにクリアな結果が出にく

いこともあって，特に我国の大学におけるこの種の研

究例は数少ないのが現状である．今後の研究の発展を

期待したい．
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