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1.1 概要 

本章では，まず本研究の背景を述べる．1.2「研究の背景」では，電気自動車等の次世代自

動車用動力源が注目される現代においての，内燃機関，とりわけディーゼル機関の技術向上

の必要性を説くと共に，その直面している有害微粒子排出という課題について説明する．1.3

「従来の研究」では，有害微粒子の主成分であるすす粒子の生成・酸化過程の現段階での理

解と最先端の現象解明に対する取り組みを述べ，現行の研究では理解が不十分な点を明確

化し，本研究の“ディーゼル燃焼場でのすす粒子性状の定量評価”の必要性を説明する．1.4

「研究目的」では，“ディーゼル噴霧火炎内すす粒子生成・酸化過程の理解”という本目的

に対し，本論文で取り組むべき点を明確化し，1.5「本研究で検討すべきこと」でそれぞれの

目的に対する検討内容を記す． 
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1.2 研究の背景 

人類が成し遂げてきた科学技術の発展や経済成長は，莫大なエネルギー消費の上に成

り立っているものであり，現在の豊かな生活や経済活動を維持・発展すべく今後もエネ

ルギー需要は増加していくことが予測されている．再生可能なエネルギー源への転換へ

の取り組みは世界各国で積極的に進められているが，未だ世界のエネルギー消費の約 9

割を石油や石炭等の化石燃料が占めている[1-1]．このような状況において，将来的に再

生可能なエネルギーが世界のエネルギー供給の主たる役割を果たせるようになるまで

の間，環境に与える影響を最小限に抑えつつ，化石燃料を有効に活用することが求めら

れている． 

こうした背景を受け自動車産業においては，ハイブリッド車や電気自動車，燃料電池

自動車が脚光を浴びており，先進国を中心に従来の内燃機関からこれらの次世代型動力

源への転換が推進されてきている．我が国においても例外ではなく，次世代自動車普及

に向けてのロードマップが作成されているが[1-2]，これらの転換は自動車開発にとどま

らずインフラ整備にまで及ぶため容易ではなく，今から 30 年後も自動車用動力源は内

燃機関が主力（80%程度）となることが予測されている[1-3]．一方，途上国等において

は近年，著しい経済成長と共に自動車保有台数が急激に増加しており，それに伴い大規

模大気汚染（PM2.5 等），地球温暖化等の問題は悪化の一途を辿っている．技術革新，

低価格化，インフラ整備と課題が山積されている次世代自動車が，こうした世界規模で

の問題を解決する一手を担うには今一歩時間を要することは想像するに難しくない．こ

うした中でこれらの問題の解決には，既存の内燃機関の環境性能を極限まで向上させ，

グローバルに普及させる必要がある．ディーゼル機関は内燃機関の中でも特に熱効率

（低 CO2排出）に優れ，バス，トラック等の大型車のみならず欧州では乗用車の主力で

あり，上述の様々な問題を解決できる有望技術の一つである．しかしながらディーゼル

機関は，そのエネルギー変換過程において，燃料となる軽油を高圧噴射し噴霧拡散燃焼

させるため，燃焼室内の局所等量比の分布が広範囲であり，これにより生成される，人

体に有害な窒素酸化物（以下 NOx）や粒子状物質（Particulate Matter，以下 PM）の排出

が問題視されてきた．そのため段階的に強化される排出ガス規制が先進国を中心に実施

され，これに呼応する形で有害排出物低減技術が確立されてきた．この低減技術は，筒

内燃焼自体の改善による燃焼技術と排気浄化触媒を利用する後処理技術に大別される．

近年では，コモンレール噴射系，排気再循環（Exhaust Gas Recirculation，以下 EGR），

高過給などに代表される燃焼技術[1-4, 1-5, 1-6, 1-7]により大幅に有害排出物が低減され，

さらに NOx 還元触媒システムや PM 低減のための Diesel Particulate Filter（以下 DPF）

といった後処理技術[1-8, 1-9]により，厳しい規制値に対応したエンジン開発が実現して

いる．人類の永続的な繁栄のみならず，生態系や自然環境保全のためにも，更なる技術

革新が必要不可欠であるが，特に新興国での普及を視野に入れた場合には，高価な後処

理システムに頼らず，燃焼技術を向上させることが重要である．さらに，DPF 内が捕捉
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した PM によりある程度満たされると，再生のために燃料を消費し捕捉粒子を燃焼させ

るが，この過程では燃費が著しく低下するため，ディーゼル機関における高熱効率とい

う優位性を保つ観点からも，燃焼技術向上による PM 排出量低減は潜在的に重要であ

る．NOx 生成メカニズムについてはある程度の理解が進み，EGR 等を採用し，筒内酸

素濃度及び燃焼温度を下げることでその排出量を低減することが可能であるが[1-10]，

PM についてはその主成分であるすす粒子のエンジン筒内での生成・酸化過程が極めて

複雑な現象であり，未だ完全な現象解明及び解決に至っていない．複雑化するエンジン

システムの開発・設計に不可欠なすす生成・酸化予測モデルの開発が急務とされている． 
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1.3 従来の研究 

PM の主成分であるすす粒子は，多環平面状の炭素結晶子，いわゆる多環芳香族炭化

水素（Polycyclic Aromatic Hydrocarbon, 以下 PAH）が層状に配向されて形成された要素

すす粒子が複数個連なる凝集体構造をとる[1-11, 1-12]．石黒ら[1-13]は実機排気管中か

ら捕集したすす粒子を電子顕微鏡（以下 TEM）により高倍率で観察し，図 1-1 に示すよ

うに要素すす粒子が，複数の核粒子からなる内殻とそれを覆うように PAH が積層した

外殻により形成されていることを明らかにした． 

 

Figure 1-1  A schematic model of microstructure of the diesel soot particle [1-13]. 

このすす粒子は，炭素物質の中でも，アモルファス炭素に分類され，2500～3000℃の

高温雰囲気下で脱水反応と原子再配列が進むことでグラファイトとなることが知られ

ている[1-14, 1-15]．カーボンナノチューブに代表される炭素材料は近年，軽量であるこ

とに加え優れた熱伝導性，電気伝導性，機械強度を有することから，半導体や燃料電池，

構造材料といった幅広い分野で注目を集めている[1-16, 1-17]が，ことすす粒子において

は呼吸器疾患やがんを引き起こす有害物質として捉えられている[1-18]．また，太陽光

を吸収し熱を放射するため，地球温暖化に寄与しているとも考えられている[1-19]．大

気中に存在しているすす粒子のほとんどは，自動車や船舶，鉄道，発電所による化石燃

料の燃焼に起因し，人為的に生み出されている．産業革命以降，急速に大気環境は悪化

し，1960 年代から 1970 年代にかけて，他の大気汚染物質と共に世界各国で PM の環境

基準値が設定されるようになった． 

 

Figure 1-2  NOx and PM standards for heavy-duty vehicles in the United States, European Union, 

Japan and China [1-20, 1-21]. 
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自動車の排出ガス規制は，他の内燃機関

と比較して PM 排出量の多いディーゼル

エンジン搭載車を対象に，1990 年代から

欧米を中心に始まり，PM とトレードオフ

の関係にある NOx と共に規制値が定めら

れた（図 1-2 参照[1-20, 1-21]）．我が国に

おいては，当初 NOx 規制を優先していた

ため，PM 規制値は欧米に 10 年ほど遅れ

をとり，都心部などの人口密集地におい

て深刻な大気汚染を引き起こしていた．

さらに，エンジン筒内で生成されるすす

粒子がインジェクタやバルブなどに固着

し，性能を著しく低下させていたため，デ

ィーゼル車においてはその生成過程の解

明が古くからの課題とされてきた．Aoyagi

らは筒内ガスサンプリングにより，異な

る噴射タイミングにおけるすす粒子及び

NO の生成量，当量比，雰囲気温度の時系

列変化を計測し，それらの関係を調査し

た[1-22]．図 1-3 にその計測結果を示す．

いずれの条件においても当量比の増大に

伴いすすは急速に生成し，噴射終了後に最大量に到達し，火炎温度が 1900 K 以上とな

っている期間の間に急速に酸化されることを明らかにした．また，すす生成量は温度と

も密接に関係しており，当量比が高くかつ火炎温度が 2100～2350 K となる条件ですす

生成の最大値を迎えることを示唆している．Uyehara はバーナーによる準定常の拡散火

炎におけるすす生成過程に着目し，すす粒子が 2000～2400 K で生成され，2100 K 付近

でその生成量が最大となること，また，すす生成量を温度と当量比の関数として表せる

ことを示した[1-23, 1-24]．Kamimoto らはこの当量比と温度に着目してすす生成量を整

理し，グラフ上に半島型のすす生成領域と NO 生成領域を示す，いわゆる-T マップ（図

1-4 参照）を考案し，どちらの排出量も低減する理想的な燃焼行程が存在することを提

言した[1-25]．すす粒子と NO の筒内生成過程の理解が進み，1980 年代から 1990 年代

にかけて，燃料の高噴射圧化による混合促進[1-26, 1-27, 1-28]や EGR による燃焼温度の

低減[1-29, 1-30]といった，ディーゼルエンジンからの有害排出物質低減のための研究が

盛んに試みられた．また，これらの排出量の更なる低減のため，希薄混合気形成及び低

温燃焼を軸に，HCCI[1-31, 1-32]，PCCI[1-33]，UNIBUS[1-34]，PREDIC[1-35, 1-36]，MK[1-

37, 1-38]，LTRC[1-39]といった先進燃焼コンセプトが提案された．これらの取組により， 

 
Figure 1-3  Variation of flame temperature, 

NO and soot concentration and equivalence 

ratio with crank angle for different injection 

timing (DI diesel engine: Bore×Stroke = 95 

×110 mm, compression ratio=14.6) [1-22] 
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Figure 1-4  -T map showing the concept of high temperature combustion for the simultaneous 

reduction of soot and NO in diesel flames [1-25]. 

 

Figure 1-5  Typical engine exhaust size distribution both mass and number weightings are shown 

[1-40]. 

すす粒子の排出量は飛躍的に低減されたが，筒内でのすす生成抑制及び酸化促進技術が

進むことで排気中のすす粒子は 1 m に満たない小粒径のものが大部分を占めるように

なった(図 1-5[1-40])．このように小さな粒子は，呼吸により体内に取り込まれると肺胞

の奥にまで浸透し，大きな粒子と比べより重篤な健康被害をもたらすため[1-41, 1-42]，

2010 年には新たに排出粒子数（PN）による規制を含んだ EURO5b が施行され，排出さ

れる粒子の性状にまで注目が及んでいる．こうした排出ガスの浄化性能に加え，日増し

に高まる燃費や出力といった運転性能向上への要求に応えるべく，近年では EGR や過

給機，多段噴射[1-6, 1-43, 1-44, 1-45]を採用しており，燃焼制御はますます複雑化してい

る．現代のエンジンシステム開発を効率よくかつ競争力をもって行うためには，燃焼過

程を高精度で予測する数値計算による燃焼の現象論的モデル構築が必要不可欠である． 
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Figure 1-6  PAH transformation pathways to soot[1-46, 1-47, 1-48]. 

燃焼場でのすす粒子生成過程の現象論的解釈は，均質予混合火炎での計測をもとに，

図 1-6 のようにまとめられている[1-46]．まず，燃料の酸化，熱分解により低級な不飽

和炭化水素が生成される．その後，不飽和炭化水素の高級化が進み，すす粒子の前駆体

として知られる PAH へと成長し，PAH 同士が二量体を形成することですす粒子の核を

形成する．この核生成を機に，それまで気相の現象として扱われていた過程が，気相－

固相，または，固相－固相の現象として扱われるようになる．さらに，核粒子の周りに

PAH が積層していく表面成長と粒子同士が衝突凝集する凝集成長が同時に起こり，要

素すす粒子が複数個連なる凝集体を形成する．また，雰囲気ガス中の O2 や燃焼場で生

成される OH などにより酸化され，縮小・消滅に至る．ディーゼル噴霧火炎内において

これらの過程を数値計算により予測するモデルを構築するためには，燃焼場での複雑な

流動を捉え，各過程における膨大な素反応の中から重要なものを抽出する必要がある．

2002 年に Frenklach が，大気圧下での定常バーナー火炎を対象とした化学種の成分分析

[1-49, 1-50, 1-51]や衝撃波管を用いた酸化，熱分解過程の計測[1-52, 1-53, 1-54]といった，

当時の最新情報をレビューし，すす生成の特に考慮すべき反応について仮説を交えてま

とめている[1-55]．低級の不飽和炭化水素から芳香族炭化水素を形成する環化過程では，

アセチレン（C2H2）の付加反応による Even-Carbon Atom Path や，プロパルギル（C3H3）

のラジカル同士の結合を主とする Odd-Carbon Atom Path，アセチレンとプロパルギルの

結合により 5 員環を形成後ただちにベンゼン（C6H6）となる Propargyl-Acetylene Path 等

が挙げられる（図 1-7 参照）．また，環化した炭化水素の多環化過程としては，図 1-8 に

示すように，脱水素・アセチレン付加反応が繰り返し起こる HACA や，単環芳香族炭

化水素同士が共鳴構造をとり，その間にアセチレンが付加する Ring-Ring Condensation， 
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(a) Even-carbon atom path [1-56] 

 

(b) Odd-carbon atom path [1-56] 

 

(c) Propargyl-acetylene path [1-55, 1-57] 

Figure 1-7  Schematic diagram of first aromatic formation via (a) Even-carbon atom path, (b) 

Odd-carbon atom path and (c) Propargyl-acetylene path [1-55, 1-58]. 

 

(a) Hydrogen- abstraction-acetylene-addition (HACA) [1-58, 1-53]. 

 

(b) Ring-Ring Condensation [1-55]. 

 

(c) 5 member ring formation [1-55]. 

Figure 1-8  Schematic diagram of PAH formation and growth via (a) HACA, (b) Ring-ring 

condensation and (c) 5 member ring [1-55, 1-58]. 
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5 員環を介して閉環を伴う反応経路等が挙げられる．特に，図 1-8(c)の 5 員環の形成は

不可逆反応であり，多くの可逆反応を含む多環化過程において，成長に転じる重要な反

応の一つであると考えられている[1-59]．これらの反応経路を明らかにするためには，

それぞれの化学種の火炎中での濃度やその温度履歴を詳細に計測する必要がある．近年

では，深紫外光による光イオン化質量分析から，微量なガスサンプル量で多様な化学種

の異性体までを高精度で同定する手法が確立されており，対向流バーナー火炎中で上述

の反応経路を詳細に調査している研究も報告されているが[1-60, 1-61]，ディーゼル燃焼

場での適用が試みられ始めたばかりであり，これらの反応経路の理解は未だに不十分で

ある．また，各反応において重要な役割をしている局所温度の計測には，従来法である

二色法がよく用いられるが，line-of-sight 計測であるため噴霧火炎周辺部に存在する高

温のすす粒子のみの温度分布となり，火炎内部の温度分布の取得は困難である．火炎の

断面 2 次元温度分布を計測する試みとして，燃焼中間化学種の蛍光スペクトル温度依存

性を利用した LIF（Laser Induced Fluorescence）法[1-62, 1-63]や，化学種の吸収スペクト

ル温度依存性を応用した TDLAS（Tunable Diode Laser Absorption Sspectroscopy）法[1-64]，

感熱燐光体をトレーサー粒子とした Phosphor Thermometry[1-65]等が近年確立されてい

る．しかしながら，いずれも基礎燃焼場や筒内雰囲気ガスへの適用に留まり，強力な輻

射光を放出するすす粒子や，多様な化学種が存在し，非定常かつ複雑な流れを有するデ

ィーゼル燃焼場での適用例は極めて少ない．以上の理由から，すす粒子前駆体である

PAH の生成・成長過程はディーゼル燃焼場のみならず，基礎燃焼場を含めて，その現象

理解の途上段階にある． 

 

Figure 1-9  Simultaneous images of laser-induced emission induced by 355nm (blue) and 

1064nm (red) in transient spray flames at 2.0 to 5.0ms after start of fuel injection [1-67]. 

さらに，すす粒子の核生成過程は気相から固相への相変化を伴うため，不明な点が多

い．核形成が PAH の多環化による化学反応過程のみで進行した場合，実燃焼場での核

形成の時間スケールに合わないことが報告されており[1-66]，上述の通り PAH 同士の衝

突による二量体形成を介した核形成が有力であるとされている[1-55]．この核形成過程

を明らかにするためには，火炎中で PAH の多環化がどこまで進行するのか，また核形
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成されたばかりの固体粒子がどのような構造を有しているのかを調べる必要がある．デ

ィーゼル噴霧火炎中での PAH とすす粒子の生成領域を明らかにする取り組みとして，

Aizawa らは LIF 法及び LII 法（Laser Induced Incandescence）により両者を同時に計測し

ている[1-67]．その一例を図 1-9 に示す．青色で示される PAH 生成領域は噴霧上流域の

中心部に存在し，それを覆うようにして赤色で示されるすす粒子存在領域が確認される． 

 

Figure 1-10  EEM images and high-speed laser shadowgraphs of diesel spray flame (left) and 

effect of ambient temperature on soot precursor growth and soot formation (right) [1-68]. 

また Aizawa らは，レーザーによる励起波長が芳香族炭化水素の分子量に依存する性

質を利用し，多波長レーザーを用いた EEM 法（Excitation Emission Matrix）により，デ

ィーゼル噴霧火炎内の PAH の多環化過程をより詳細に調査している[1-68]．図 1-10 に

その結果の一例を示す．この研究から，噴霧火炎中で PAH は 4～6 環に相当する分子量

まで高級化し，また，着火及び雰囲気温度が密接に PAH の多環化過程とすす生成開始，

すなわち核形成に関係していることを明らかにしている．これらの計測により，PAH の

多環化過程の理解は深まったが，分子構造までは特定できていないことから，図 1-8 の

いずれの反応経路を経由しているのかや，核形成に至る過程についての解答を示すもの

ではない．また，核形成直後のすす粒子構造を調査した例はほとんど報告がない． 

低級炭化水素から核形成に至るまでの反応経路については，上述の深紫外光による光

イオン化質量分析（Photoionization Mass Spectroscopy, 以下 PMS）[1-60, 1-61]等のような，

分子構造の同定が行える計測で明らかにされることを期待したい． 

核形成後のすす粒子の表面成長は，予混合火炎[1-69]及び拡散火炎[1-70]のいずれにお

いてもアセチレンの濃度が支配的となっていることが確認され，PAH の多環化でも用

いた HACA により表現されることが多い[1-55]．このとき，粒子の表面成長速度はアセ

チレン濃度，粒子数密度，粒子表面積に加え，粒子表面上の活性サイト密度やその反応

速度定数を考慮して記述される[1-59, 1-71]．一方，すす粒子の表面酸化については，Roth

らによる様々なガス組成での衝撃波管を用いたすす粒子の酸化反応計測から，O2 及び

OH が主な酸化剤であると示されている[1-72]．これらの酸化速度には，粒子数密度，表

面積，O2 及び OH の濃度の他に，O2 の場合には，粒子表面の活性サイトと酸化被膜生

成による不活性サイトの割合[1-73, 1-74]を，OH の場合には，粒子と気相化学種の衝突
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頻度[1-54, 1-75]を考慮して見積もられる方法が広く受け入れられている．さらに，粒子

同士の衝突凝集は，ブラウン拡散により進行するものとされ，粒子同士の衝突頻度及び

付着確率によって支配されるものと考えられている．粒子の凝集速度は，粒子数密度，

体積分率に依存し，付着確率を粒径の大小に関わらず温度のみの関数として扱う

Smolchowski 凝集速度式により記述される[1-76, 1-77]．火炎中ではこれら表面成長・酸

化，衝突凝集が同時に起こり，そのバランスにより粒径が増加・減少しているものと考

えられる．上記のすす粒子生成・成長・酸化過程を明らかにするためには，火炎中での

アセチレンや O2，OH といった化学種の局所濃度，局所温度に加え，粒子の数密度や粒

径，内部微細構造を定量的に調査する必要がある． 

 
Figure 1-11  Simultaneous images of LIF from OH (blue) and laser scattering due to soot 

particles (red) in transient spray flames at 2.0 to 5.0ms after start of fuel injection [1-78]. 

これらの計測例として，Kosaka らは，レーザー散乱光と LIF によりディーゼル噴霧

火炎中のすす粒子と OH の分布を同時に計測している[1-78]．図 1-11 に示す計測結果例

から，すす粒子が噴霧中心部に存在するのに対し，OH は周辺部に存在し，互いに独立

している様子が確認される．このことからすす粒子の酸化は特に噴霧周辺部で活発に進

行していると結論づけている．さらに，Kosaka らは，LII とレーザー散乱光の信号強度

の粒径に対する依存度が異なる点に着目し，ディーゼル噴霧火炎内すす粒子の濃度，粒

径，数密度を計測している[1-79]．図 1-12 に示す計測結果例より，多数の小さい粒子が

存在する噴霧中心部ですす生成が始まり，噴霧先端部で成長した粒子がバルク流れによ

り噴霧周辺部に移動していることが確認される．Kosaka らはこれらの計測結果をまと

め，図 1-13 に示すディーゼル噴霧火炎内すす粒子生成・酸化過程のコンセプトモデル

を提案している[1-80]．上述の計測により得られたコンセプトモデルは，ディーゼル噴

霧火炎内のすす生成・酸化過程を包括的に理解する上で大変有用であるが，PAH，OH

分布やすす粒子数密度，粒径分布の定性的な傾向を捉えるに留まり，また，レーザー計

測による粒子は球を仮定している点から，表面成長・酸化過程，衝突凝集過程それぞれ 
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Figure 1-12  Contour maps of relative soot concentration (top), relative soot particle size 

(middle), and relative number density of soot particles (bottom) at an injection pressure of 110 

MPa [1-79]. 

 

Figure 1-13  Concept model of sort formation and oxidation processes in a diesel spray flame 

[1-80]. 

の進行具合を示すには至らない．バーナー火炎等の定常燃焼場では，PAH，OH，すすの

濃度をある一タイミングで瞬時計測すること[1-81]である程度の現象理解が可能となる

が，非定常でかつ乱れの強いディーゼル燃焼場では，これらを同時かつ高速度時系列計

測することが重要である．現代の科学技術の発展により，PAH や OH 等の化学種を高速
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度で可視化する光源が徐々に開発されているが，適用例[1-82, 1-83]は限られている．さ

らに，火炎中の粒径分布を可視化する取り組みとして，LII 信号寿命の粒径依存性を利

用した TRLII（Time Resolved Laser Induced Incandescence）法による計測[1-84, 1-85, 1-86]

があるが，いずれも定性的傾向に限られ，定量的な粒子の大きさや形状といった情報を

得るには至っていない． 

ディーゼル燃焼におけるすす粒子に関する研究が数多くなされる中で，上述のすす生

成・酸化過程が未だに多くの未解明な点を残している理由として以下の 2 点が挙げられ

る． 

・ 火炎構造が複雑であり，エンジン諸元や容器形状，実験条件によってその過程が大き

く変わるため，同一の噴霧火炎を対象に種々の計測を行う必要があるが，それぞれが

高度な技術や高額なハードウェアを要するため，一つの研究機関ですべての情報を

網羅することができない． 

・ 火炎内における粒径や形状，微細構造といったすす粒子の定量的な性状を得る術が

なく，核形成以降の表面成長・酸化過程，衝突凝集過程に関する知見が得られていな

い． 

 

Figure 1-14  A schematic of diesel spray flame which shows how to define and understand the 

flame structure and in-flame soot formation and oxidation processes [1-87]. 

このため，1 点目に関しては現在，高精度の共通実験条件下におけるディーゼル噴霧

火炎実験データベース構築を目指す Engine Combustion Network（以下 ECN）[1-87]とい

う世界的共同研究の枠組みが確立されている．ECN では，複雑な火炎構造を捉え，共通

実験条件として定義すると共に，現象を理解するために考慮すべき点を図 1-14 に示す

概念図としてまとめている．現在では，X 線によるインジェクタノズル内ニードルリフ

トや燃料流動，オリフィス形状の可視化[1-88]や，長距離マイクロスコープ及び USAXS

法（Ultra-Small Angle X-ray Scattering）による燃料液滴微粒化過程の可視化（図 1-15 参

照[1-89, 1-90]），ダブルパルスレーザーを用いた PIV 法（Particle Imaging Velocimetry）に

よる噴霧上流域の空気導入速度と噴霧内部流速の同時計測（図 1-16参照[1-91]）等から， 
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Figure 1-15  Visualization of fuel droplet size in the near-nozzle region via long distance 

microscope [1-90]. 

 

Figure 1-16  Simultaneous measurement of entrainment rate and spray velocity via double-

pulsed particle imaging velocimetry [1-91]. 

火炎構造を詳細に調査しており，数値計算の初期条件設定や検証用データとして活用し

ている[1-87]．また，Skeen らは 2016 年にこれまでの ECN での取り組みをレビューし，

ECN に参画している研究機関で行われた計測結果と詳細な 3 次元数値解析結果を比較

している[1-92]．図 1-17 に結果の一部を示す．上 2 段に示す実験結果は 2 つの研究機関

の間で同一条件下で取得された分布であり，下 5 段は 5 研究機関で行われた数値解析結

果[1-93, 1-94, 1-95, 1-96, 1-97]となっている．数値計算は研究機関毎に異なる解析コード
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を使用しており，計算負荷やそれぞれの現象解釈により組み込むモデルを変えているが，

火炎の基本的な構造を表すパラメータである，液相部長さ，非燃焼での噴霧到達距離，

着火遅れ期間，燃焼開始位置に相当する Lift-off 長さが実験と計算でおよそ一致してい

ることを確認した上での比較となっている．また，各分布を空間積算することで算出さ

れる総すす質量の時間履歴を図右側のグラフに示している．基本的な火炎構造が一致し

ているにもかかわらず，採用するモデルによって分布は大きく異なり，また，右のグラ

フに示す定量的なすす質量が実測データと一致していると言えるモデルもない．現状で

はこれらの差が，ディーゼル噴霧火炎の複雑な流動を捉えられていないことによるもの

なのか，または，図 1-6 に示すすす粒子生成・酸化の反応を捉えられていないことによ

るものなのかの判別がついていない．前者については上記の最先端光学計測等[1-88, 1-

89, 1-90, 1-91]により，ディーゼル燃焼の物理的な過程を明らかにしていくことで今後検

証が可能となるが，後者については，粒子の大きさや形状といった定量的な粒子性状を

取得する術がなく，粒子の表面成長・酸化過程及び凝集過程の検証が行えない状態であ

る． 

 

Figure 1-17  Comparison between laser based 2-D soot volume fraction by two institutes (top) 

and simulated soot volume fraction by 5 institutes (bottom).  Quantitative total soot mass derived 

from both experiment and simulation is plotted on the right figure [1-92]. 

定量的なすす粒子性状を取得する取り組みとしては，SMPS（Scanning Mobility Particle 

Sizer）や DMA（Differential Mobility Analyzers）といった移動度粒径分析器を用いた計測

[1-98]や，電子顕微鏡（以下 TEM）を用いた解析[1-13, 1-99, 1-100]が挙げられる．前者

は，特に小粒径の場合に揮発性成分と個体粒子との判別が難しく，また，分析器に粒子

を誘導するまでに長い距離を要し，筒内過程が終了した後の排気管中での計測となるた

め，得られる情報が限られている．後者の TEM 解析は多数実績[1-13, 1-99, 1-100]があ
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るものの，多くの場合，排気管中やバーナー火炎中のすす粒子を対象としているため，

筒内現象の詳細な理解には至っていない．Kook らは図 1-18(a)に示す定容燃焼器内で模

擬したディーゼル燃焼場で初めて火炎内すす粒子の捕集に成功した（図 1-18(b)参照）

が，捕集メカニズムとしている熱泳動現象が未解明であり，また，大小様々な粒子が混

在する中で粒子性状を収束させる解析方法を確立できていないため，定性的な議論に留

まっている[1-101]． 

 

(a) Experimental setup 

 

(b) TEM images of soot particle in diesel spray flame fueled with conventional (left) 

and surrogate (right) jet fuel. 

Figure  1-18  The first trial of in-flame soot sampling from a reacting diesel jet by Kook et al. 

[1-101].  (a) a schematic of experimental setup for soot sampling and (b) example TEM images 

of sampled soot particles. 
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Figure 1-19  An overview of present technology availability for soot formation and oxidation 

processes in diesel spray flame. 

上述のすす粒子に関する従来研究をまとめ，ディーゼル噴霧火炎内すす粒子生成・酸

化過程解明のための計測技術動向の概観を図 1-19 に示す．それぞれの現象，過程に対

し，明らかにしなければならない項目を列挙し，それらの計測技術の到達具合を色付け

で評価している．また，それぞれの計測技術例も示している．局所の火炎温度はほとん

どすべての現象を捉えるのに重要な役割を果たしており，様々な計測法が考案され，あ

る程度の議論がなされているものの，いずれも現象理解に対する要求に完全に応えるも

のではなく，今後も計測技術向上が求められている．一方，凝集体の大きさ，数密度，

また，凝集体を構成する要素すす粒子の大きさ，さらに粒子内部の微細構造といった定

量的なすす粒子性状を計測する技術が現状では確立されておらず，核形成後の粒子生

成・酸化過程解明を阻む要因となっている． 
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1.4 研究目的 

前節で述べたように，ディーゼルエンジン筒内のすす生成・酸化過程を理解する上で，

核形成後のすす粒子の火炎中での大きさや形状等の性状に関する定量的なデータが決

定的に不足している．定量的なすす粒子性状の取得には TEM による観察・解析が有効

であるが，現状ではすす粒子の捕集が比較的容易な排気管中もしくは定常バーナー火炎

での適用に限られている．ディーゼル燃焼場で捕集を試みた例もあるが，その捕集メカ

ニズムの詳細な理解には至っていない．また，TEM による解析は，その観察・解析方法

によって得られる結果が大きく異なる可能性があるが，手間を要する行程であるため，

これまで詳細な議論はされてこなかった． 

本研究では，実機筒内並の圧力条件下での非定常単発ディーゼル噴霧火炎内からすす

粒子を捕集する方法及び，その捕集粒子性状を定量評価する方法を確立することを目的

とする．ここで，火炎内すす粒子の生成・酸化過程を理解するためには，雰囲気温度や

酸素濃度，噴射圧等といったパラメータを変化させ，ディーゼル噴霧火炎中の様々な位

置での粒子性状の変化を捉える必要がある．すなわち，上記で言う方法の確立とは，火

炎内やパラメータによるすす粒子性状の変化を有意な差として判別できる分解能を持

った計測・解析法を確立すること，もしくはそれぞれの行程において生じ得る不確かさ

を明らかにすることを指す．また，ここで確立された手法を実際に様々な火炎内位置及

び条件に適用し，実機エンジン筒内現象の理解を深めることを目的とする．さらに，こ

こで得られたすす粒子性状の定量データから，数値解析結果検証への応用が期待される．

本研究の定量的なすす粒子性状から数値計算検証用データを算出する方法を検討する． 

1.5 本研究で検討すべきこと 

TEM を用いたすす粒子性状解析（図 1-20 参照）は大きく分けて，すす粒子を火炎中

から TEM 観察用グリッド上に捕集する行程と，捕集された粒子性状を TEM 観察・解

析により定量化する行程の 2 つに分類される． 

 

Figure 1-20  Procedure of in-flame soot particle morphology investigation via TEM. 
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すす粒子を捕集する上で最も重要なことは，火炎内のすす粒子性状を保ったまま

TEM グリッド上に捕集することである．本研究では，Kook らの手法[1-101]に倣い，次

章で述べる”すすサンプラー”に TEM グリッドを保持しディーゼル噴霧火炎に直接暴露

し，火炎とグリッドとの間の温度勾配により生じる熱泳動効果を利用して火炎内すす粒

子を捕集する方法を提案している．サンプラー侵襲により火炎内のすす粒子性状が変化

しているかを知る術は厳密にはないが，熱発生率や着火遅れ期間，レーザー影写真によ

るすす生成挙動等，計測し得る範囲で，火炎構造に対するサンプラー侵襲の影響を検討

する必要がある．また，ディーゼル燃焼は同条件下においてもサイクル毎に火炎構造が

変化する，再現性に乏しい現象である．定容燃焼器内で模擬した単発ディーゼル噴霧火

炎を対象としている本研究においては，捕集されたすす粒子の性状にショット毎のばら

つきがどの程度影響を与えるかを検討する必要がある．また，すす粒子の捕集行程では，

上述の通り，熱泳動効果によってすす粒子がグリッド上に沈着しているものと考えられ

るが，粒子の輸送現象の理解が不十分であった．火炎中でのすす粒子捕集過程の理解を

深めるために，捕集期間中の粒子輸送の流れ及び時間スケールを明らかにすることが重

要である．第 2 章では，すす粒子捕集メカニズムとその行程における上述の不確かさを

実験的に検討し，得られた知見から火炎内すす粒子性状をできる限り保つ捕集方法を提

案する． 

すす粒子性状の TEM 観察・解析においては，火炎中の生成・酸化過程を捉えるため

に，適切に粒子性状の定量的指標を設定し，TEM グリッド上に捕集された無数のすす

粒子から，それらの代表となる値を算出しなければならない．TEM グリッドは直径に

してわずか 3 mm ではあるが，噴霧火炎に対して十分に小さいものではなく，噴霧火炎

の進行方向や TEM グリッド保持部の形状により，グリッド上の位置によってすす粒子

性状が偏る可能性がある．また，グリッド上には膨大な数のすす粒子が存在するが，そ

のすべてを定量解析にかけることは現実的ではない．これらの生じ得る不確かさを抑え

るにはどのように解析にかける粒子を選定し，どの程度の粒子数が必要となるのかを検

討しなければならない．さらに，すす粒子は，大小様々で形状も不明瞭なものが多い要

素すす粒子が複雑に凝集する 3 次元構造をしているため，本研究の画像解析には人の目

によって判断する手動計測を採用している．その際に解析者間で生じる個人差の影響を

検討する必要がある．第 3 章では，上述の検討から，TEM 観察・解析行程で生じ得る

不確かさを抑え，TEM グリッド上のすす粒子性状を定量的に抽出する方法を提案する． 

ディーゼル噴霧火炎内のすす粒子生成・酸化過程解明のためには，噴霧の壁面衝突や

流動，噴霧間干渉といった複雑な過程がない自由噴霧火炎について基礎の理解を構築し，

段階的に実機筒内現象に近づけていき，各過程の影響を評価することが重要である．ま

た，現状では数値計算により得られる定量的なすす粒子性状を検証する術は，本研究の

TEM による定量解析以外になく，ここで両者を比較する方法を確立することが重要で
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ある．第 4 章では，第 2 章及び第 3 章で確立した手法を自由噴霧火炎に適用し，噴霧軸

上のすす粒子性状の変化を詳細に調査する．また，実機筒内現象の中でもすす粒子性状

に比較的大きな影響を与えているとされる噴霧の壁面衝突現象を模擬し，同様の手法で

すす粒子性状を定量評価する．さらに，自由噴霧火炎において得られたすす粒子の定量

解析結果から，数値解析結果を検証する方法を検討する．  
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2.1 概要 

本章では，ディーゼル噴霧火炎内すす粒子の捕集方法及びその過程について検討する．

2.2「実験装置・実験方法」では，すす粒子捕集のための燃焼実験について説明する．2.3

「すす粒子サンプリング」では，本研究で提案している，”すすサンプラー”によるすす

粒子の捕集方法について説明し，捕集過程において検討すべき，サンプラー侵襲による

火炎構造の変化，単発ディーゼル噴霧火炎のショット毎のばらつきについて詳述する．

2.4「熱泳動速度の試算」では，火炎温度及びグリッドの温度を計測し，すす粒子捕集過

程におけるグリッド近傍の温度境界層及び熱泳動速度を試算することで，粒子輸送の流

れ及び時間スケールを調査する．2.5「サンプリング方法改善案」では，上述の検討から，

火炎内すす粒子性状をできる限り保ちかつロバストな捕集方法を提案する． 

 

記号 

Ar [-]  Projection area ratio of soot particles on a TEM image 

Agrid [m2]  Surface area of TEM grid 

Cgrid [J/(kg∙K)] Specific heat of TEM grid (=398 J/(kg∙K)) 

CPt [J/(kg∙K)] Specific heat of platinum wire (=133 J/(kg∙K)) 

cm [-]  Velocity slip coefficient 

cs [-]  Thermal creep coefficient 

ct [-]  Temperature jump coefficient 

dp [nm]  Primary particle diameter 

dPt [m]  Diameter of platinum wire (=5.0×10-5 m) 

h [W/(m2∙K)] Heat transfer coefficient 

h(t) [W/(m2∙K)] Heat transfer coefficient 

I [-]  Transmitted laser light intensity 

I0 [-]  Incident laser light intensity 

kg [W/(m∙K)] Thermal conductivity of surrounding gas 

kp [W/(m∙K)] Thermal conductivity of particle 

Kn [-]  Knudsen number (=/Rp) 

KL [mg]  Optical thickness of soot particles 

lPt [m]  hot junction wire contacted lengthe 

Mf [mg]  Injected fuel amount 

Pa [MPa]  Ambient gas pressure 

Pinj [MPa]  Injection pressure 

q(t) [W/m2]  Heat flux from flame to grid surface 

Rg [nm]  Gyration radius of soot aggregate 

Rp [nm]  Particle radius 
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Ta [K]  Ambient gas temperature 

Tg [K]  Average spray flame core local gas temperature 

Tg(t) [K]  Spray flame core local gas temperature 

Tj(t) [K]  Hot junction temperature of thermocouple 

Ts [K]  Surrounding gas temperature 

Tgrid(t) [K]  Grid temperature 

Tsampler [K]  Soot sampler temperature 

∇T [K/mm]  Temperature gradient between flame and grid 

t [ms]  Injection duration 

Uth [mm/s]  Thermophoretic velocity of particle 

Vgrid [m3]  Volume of TEM grid 

z [mm]  Distance from injector nozzle tip 

 

T(t) [mm]  Thermal boundary layer thickness 

Pt [-]  Emissivity of platinum wire (=0.16) 

 [m]  Mean free path of surrounding gas 

Pt [W/(m∙K)] Thermal conductivity of platinum wire 

grid [W/(m∙K)] Thermal conductivity of TEM grid 

a [MPa]  Ambient density 

grid [kg/m3]  Density of TEM grid (=8.96×103 kg/m3) 

Pt [kg/m3]  Density of platinum wire (=21.45×103 kg/m3) 

 [W/(m2∙K4)] Stefan-Boltzmann constant (=5.67×10-8 W/(m2∙K4)) 

a [m2]  Geometric cross section of surrounding gas molecular 

 [ms]  Time constant 

 [m2/s]  Kinetic viscosity of surrounding gas 
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2.2 実験装置・実験方法 

2.2.1 実験装置概要 

図 2-1 に本実験で使用した燃焼実験装置の概略を示す．ディーゼル燃焼実験には，光

学窓を備えた定容燃焼器を用いた．ディーゼル燃焼室相当の高温・高圧雰囲気条件（2.5 

MPa，1000 K）は，アセチレン（C2H2），窒素（N2），及び酸素（O2）の混合気を，スパ

ークプラグにより火花点火させ，予混合燃焼させることにより達成した．燃焼室内圧力

は圧力センサ（Kistler 5018A）により計測され，この圧力信号を自作の信号制御板に入

力することで，インジェクタ噴射及び光学計測用カメラのタイミングを制御した．燃料

圧送ポンプから高圧で圧送される燃料は圧力調整弁により実験条件（噴射圧力 80 MPa）

まで減圧されてコモンレール内へ供給され，コモンレール式単噴孔インジェクタ（Bosch

製 G2S，最大噴射圧力 160 MPa）を用いて単発ディーゼル燃焼を達成した． 

予混合燃焼のための混合気は，実験者が手動でそれぞれのガスを燃焼室に充填させて

生成しているが，ガス組成が既定の値にならない場合は，雰囲気条件が変わってしまう

ばかりではなく，危険が伴うため，それぞれの既定値±0.5%となった場合にのみ燃焼実

験を行った．また，雰囲気条件が同一の場合にも，燃焼実験毎に火炎構造にばらつきが

生じるため，容器内圧力から得られる平均着火遅れ期間及び”見かけの熱発生率”から同

等と判断できるものについてのみ解析等に使用することとした．なお，着火遅れ期間は，

燃料噴射開始から初期圧力上昇までの期間としている． 

 

Figure 2-1  A schematic of experimental setup. 
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2.2.2 定容燃焼器 

図 2-2 に本実験で使用した定容燃焼器の概略を示す．燃焼器本体はステンレス製で，

燃焼室内は一辺 56 mm の正方形の断面形状を持ち，内容積は約 560 cc である．本研究

では，一噴霧のみを観察することを目的として，ノズル先端部に噴孔が一つだけ空いて

いる単噴孔インジェクタを採用した．インジェクタを取り付けている燃焼器ヘッドには

角度調整機構を備えており，噴霧軸角度を 3 次元的に調整することができる．噴霧軸と

直交する壁面には 3 枚の光学計測用の石英窓（視野直径 35 mm）を備えており，光学窓

を介して高速度カメラを用いたディーゼル噴霧火炎の撮影やレーザーを用いた計測が

可能である．火炎内すす粒子を捕集する際には，TEM 観察用グリッドを保持したすす

サンプラーを図 2-2（左）に示すように燃焼室内に侵襲させた状態で燃焼実験を行った．

すすサンプラーについては後述する．インジェクタノズル先端から光学計測位置までの

距離は，図 2-2（右）に示すようにインジェクタが設置されているヘッド部と燃焼器本

体の間にスペーサーを挿入することによって変更することができる．また燃焼器は，実

験時に既燃ガス中の水蒸気が結露するのを防ぐために電気ヒーターで100℃に加熱して

使用した． 

 

Figure 2-2  Constant volume combustion chamber. 

2.2.3 レーザー透過光影写真撮影 

ディーゼル噴霧火炎におけるすす生成の挙動は，着火や局所の温度，流動等によって

大きく変化する．着火遅れ期間及び熱発生率である程度，火炎構造を把握することがで

きるが，すす生成が火炎中のどこで始まり，酸化されるのかといった空間的な情報は光

学計測でのみ可能となる．本研究で定めた雰囲気条件においてすす生成挙動を定性的に

把握すること，またサンプラー侵襲による火炎構造の変化を観察することを目的として，
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レーザー透過光影写真撮影を行った．図 2-3 にその光学系の概略を示す．連続発振固体

励起青色レーザー（Coherent Taipan-460-2，460 nm，800 mW）からのビーム状のレーザ

ー光を散乱板及び凹レンズにより，直径 35 mm の平行光に拡大しつつ，定容燃焼器に

設けられた 2 枚の光学窓を介して噴霧火炎中を透過させ，バンドパスフィルタ（中心波

長 460 nm，半値幅 10 nm）によって火炎からの輻射光をカットし，火炎中のすす粒子に

よる影画像を高速度ビデオカメラ（ナックイメージテクノロジ，GX-1）により撮影する．

なお，火炎中の輻射光に含まれる割合が比較的低いため青色（460 nm）光源を選定して

いるが，わずかに含まれる 460 nm の輻射光成分がレーザー光輝度値の 5%未満となる

ように撮影条件を選定している． 

 

Figure 2-3  Optical setup for high-speed laser shadowgrapy of soot particles in a diesel spray 

flame. 

図 2-3 右上に本計測により得られた火炎内すす粒子のレーザー影写真の例を示す．火

炎内で生成されるすす粒子は固体粒子であり，レーザー光を照射するとその表面で散乱

及び吸収し，減衰させ，黒い影として示される．このとき，光学計測による火炎内すす

粒子の濃度の指標として，すす粒子の光学的厚さ KL を，ランベルト・ベールの法則か

ら，式 2-1 により算出する． 

𝐼 𝐼0⁄ = exp⁡(−𝐾𝐿)       (2-1) 

ここで，I0及び I はそれぞれ透過前及び透過後のレーザー光強度である．すす生成量

が多いほど，KL 値は高くなるが，粒子径が大きいのか，粒子数が多いのかまでの情報

は得ることができない．また，光路長を積算した Line-of-sight 計測であるため，奥行き

方向の濃度分布に留意する必要がある．さらに厳密には，すす粒子の粒径や形状，内部

の微細構造等によって光特性が変化することが知られているが[2-1, 2-2, 2-3]，粒子性状

が時々刻々と変化する火炎中ではこれらを考慮しなければならない．本研究で得られる

要素すす粒径や凝集体旋回半径，フラクタル次元といったすす粒子性状の定量化により，

これら光学計測の補正を行うことも可能であるが[2-4]，本研究では対象とはしない．  
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2.3 すす粒子サンプリング 

2.3.1 侵襲式サンプラーによるすす粒子の捕集 

火炎中のすす粒子を捕集する方法は，燃焼行程の任意のタイミングで金属薄膜を破膜

し，全燃焼ガスを吸い出す全量サンプリングや，火炎中にノズルを挿入し任意のタイミ

ングで少量のガスを吸い出すガスサンプリング等が挙げられる．全量サンプリングは，

任意のタイミングで燃焼場のガスを急速に膨張させ，温度を下げることで反応を凍結す

るため，時間分解能には優れるが，燃焼器内の全てのガスが分析対象となるため空間分

解能という点で劣る．ガスサンプリングについては，細いノズルを採用することで空間

分解能を高めることができるが，急速冷却が困難であり，管の中で粒子性状が変化して

しまうという欠点を有する．本研究では，直径約 30 mm，最大到達距離約 120 mm のデ

ィーゼル噴霧火炎を対象としており，およそ 10 mm 間隔ですす粒子の生成・酸化過程

を捉えること，またその捕集場で瞬時に反応を凍結することが求められるため，上述の

方法では困難である． 

 

Figure 2-4  A schematic of soot sampler. 

そこで本研究では，火炎に直径 3 mm の TEM 観察用グリッドを直接暴露してすす粒

子を空間分解捕集すると共に，低温の境界層内に定着させることで火炎内の性状を保っ

たまま反応を凍結させる捕集方法を考案した．図 2-4 に，すす粒子の捕集に用いた”す

すサンプラー”の概略図を示す．サンプラー先端にカーボン支持膜付銅製 TEM グリッド

を保持し，およそ 2000 K を超える単発ディーゼル噴霧火炎に直接暴露し，火炎と TEM

グリッドとの間の温度勾配により生じる熱泳動効果により火炎内すす粒子をグリッド

上に捕集する．サンプラーの上面が噴霧軸の高さとなるように燃焼器内に設置し，捕集

部近傍のすす粒子を掠め取るようにグリッドを噴霧軸に平行に設置している．また，火
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炎からの熱移動によるグリッド損傷を最小限に抑えるため，グリッド保持部の切り欠き

穴深さは 1.5 mm とし，サンプラーの材質には熱伝導率の高いアルミニウム（A2017P）

を用いた．ディーゼル噴霧火炎内にサンプラーを侵襲することで火炎構造，ひいては火

炎内すす粒子の性状が変化することが懸念されるため，次項でサンプラー侵襲の影響を

検討している．インジェクタノズル先端からすす粒子捕集位置までの距離 z は，前述し

たようにインジェクタ角度調整機構と燃焼器本体との間に取り付けるスペーサーを交

換することで変更した． 

2.3.2 サンプラー侵襲による火炎構造への影響 

火炎温度と比べて極めて低い温度であるすすサンプラーを侵襲することで，着火や流

動といった火炎構造が変化し，火炎中のすす粒子の性状が変化していることが懸念され

る．しかしながら，すす粒子を捕集せずにその性状を知る術がないため，本項では火炎

構造の指標として着火遅れ期間，熱発生率，レーザー影写真によるすす生成挙動を，サ

ンプラー有無で比較し，その影響を検討することとする． 

Table 2-1 Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 940 K

Ambient pressure P a 2.5 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.5 ms

Fuel JIS#2

Injection amount M f 10.3 mg

Sampler tpye Skim

Distance from nozzle tip z 40 and 90 mm

Grid type -    

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

表 2-1 に実験条件を示す．後述するレーザー透過光影写真から，本噴霧火炎のすす生

成開始位置に相当する噴孔先端から 40 mm（z=40 mm）の位置で，燃焼室内圧力を，サ

ンプラー有無それぞれの条件において 5 回ずつ計測した．またレーザー透過光影写真撮

影については z=40 mm に加え，およそ噴霧火炎の構造の異なる下流域に相当する z=90 

mm の位置でも行っている．図 2-5 に圧力履歴及び熱発生率を，図 2-6 に着火遅れ期間

を示す．図 2-5 には燃焼実験 5 回分のデータをアンサンブル平均したものを，図 2-6 に 
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Figure 2-5  Time histories of ambient pressure and apparent heat release rate with and without a 

soot sampler probe [2-5].  

 

Figure 2-6  Ignition delay for the cases of with and without soot sampler [2-5]. 

 

は 5 回すべての着火遅れ期間をプロットしている．なお，本燃焼実験は燃焼器とヘッド

の間にスペーサーを挟まない条件で行っており，燃焼による急峻な圧力上昇により燃焼

器内に定在波が形成され，圧力履歴に周期的な振動が見られている．サンプラーの侵襲

により，容器内の形状が変化することで，定在波の周期に微小の変化が生じ，わずかに

熱発生率の振動の周期は変化しているが，燃焼そのものが変化していると言えるほどの

差は見られない．着火遅れ期間についても両者ともに平均して 650 s 程度となってお

り，サンプラー侵襲により着火過程が大きく変化していないことを示している． 

次に，レーザー透過光影写真によるすす生成挙動について述べる．図 2-7 に窓枠中心

部が噴孔先端から 40 mm 及び 90 mm の位置で撮影した影写真を示す．インジェクタに

より，燃料が画像上方から下方へと噴射されている．画像上方部に記されている数字は，

燃料噴射開始後からの時間（Time after start of injection）を示している．また，図下方に

着火時期（着火遅れ期間：650 s）及び噴射期間（2.3 ms）を示す．まず，上段のサンプ

ラーを用いなかった場合，0.4 ms 頃に窓枠に噴霧が現れ，0.9 ms には噴霧先端部（z=50 

mm 付近）に濃い影が観察される．その後 1.5 ms で影の濃い領域が上流にシフトし， 
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Figure 2-7  Example laser shadowgraphs of soot in a diesel spray flame with (bottom) and 

without (top) a soot sampler probe [2-5]. 

z=35 mm 付近からすす生成が始まっていることがわかる．2.1 ms から 2.8 ms にかけて

先端部の濃い影が下流域に到達し，3.3 ms 以降，火炎の周辺部及び後端部から徐々に影

が薄くなっていき，4.1 ms で下流域(z=100 mm)で最後のすすによる影が消失する．これ

らは火炎周辺部に存在する OH による酸化[2-6, 2-7]と，燃料噴射終了後の噴霧後端部に

おける空気導入の促進[2-8]によるものと考えられる．続いてサンプラー有の場合，0.6 

ms で噴霧がサンプラーに到達し，0.9 ms でサンプラー無しの場合と同様噴霧先端部

（z=50 mm 付近）で濃い影が現れる．噴霧の左半分はサンプラー端面に衝突し，左へと

大きく進路を変えているが，右半分に関しては火炎幅が広がる等の変化は見られず，サ

ンプラー無しの場合と同様の構造を保っている．1.5 ms ですす生成開始位置が z=35 mm

付近にシフトする傾向も見られた．また，噴霧の周辺部及び後端部からすすによる影が

消失する傾向についても大きな差がなく観察された．このことから，サンプラーの侵襲

により，すす生成挙動に大きな変化がないことが示唆される． 

以上の結果から，燃焼室内の圧力履歴から得られる着火遅れ期間及び熱発生率はサン

プラーの有無によって有意な差を生じないことが示された．また，レーザー影写真によ

る定性的なすす生成挙動の観察から，サンプラーを侵襲することによって，すす生成開

始，消失の位置及びタイミングや火炎幅，形状といった火炎構造に大きな差は生じない

ことが示された．このことから，本研究で採用している”すすサンプラー”を侵襲するこ

とで懸念される火炎構造の変化，ひいては火炎内すす生成過程への影響を最小限に抑え

られているものと考えられる．しかしながら，サンプラーを z=40 mm よりさらに上流

に設置する場合，もしくは酸素濃度低減等により着火遅れが長くなる場合，噴霧が着火

以前にサンプラーに衝突し，火炎構造が大きく変化することが予測されるので，捕集位

置及び実験条件には十分に注意する必要がある．  
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2.3.3 単発ディーゼル噴霧火炎の再現性 

本研究で対象としている単発ディーゼル噴霧火炎は，同一の雰囲気条件下においても

火炎構造にばらつきが生じる，再現性に乏しい現象である．そのため，すす粒子捕集の

ための燃焼実験を行う際は同時に，2.3.2 「サンプラー侵襲による火炎構造への影響」

で示した，着火遅れ期間及び見かけの熱発生率の計測，すす生成挙動把握のためのレー

ザー透過光影写真撮影を行い，火炎構造が概ね等しくなっていることを確認することと

している．しかしながら，これらの計測により同一条件と判断された場合においても，

火炎内で局所の流れや温度が異なり，すす生成・酸化過程がショット毎にばらついてい

ることが懸念される． 

本項では，同一雰囲気条件下で取得された 3 つの異なるグリッドサンプルについて，

第 3 章で詳述する TEM 観察・解析を行い，得られた結果を比較することで，単発ディ

ーゼル噴霧火炎のショット毎のばらつきがすす粒子性状に与える影響を調査する． 

Table 2-2  Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient pressure P a 2.7 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.3 ms

Fuel JIS#2

Injection amount M f 10.3 mg

Sampler tpye Skim

Distance from nozzle tip z 70 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

表 2-2 に実験条件を示す．捕集位置は本実験条件でのすす粒子濃度及び粒径のピーク

付近である噴孔先端から 70 mm の位置[2-9]とした．本計測のためにすす粒子捕集のた

めの燃焼実験を 10 回行い，その中で特に着火遅れ期間が近い燃焼を 3 つ選定した．な

お，それぞれを”Shot A”, ”Shot B”, ”Shot C”と呼称することとする．それぞれの着火遅れ

期間は 700, 710, 720 s であった．それぞれの圧力及び熱発生率の履歴を図 2-8，に示す．

この図から，異なるディーゼル燃焼で取得された圧力及び熱発生率履歴は，同等の着火

遅れ期間においては，定在波による周期的な振動も含めて同じような波形となることが

示された．続いて，図 2-9 にそれぞれのレーザー透過光影写真を示す．図 2-9 では噴霧 
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Figure 2-8  Time histories of ambient pressure and apparent heat release rate for three different 

shots under the identical ambient condition. 

火炎は左から右へと進行し，図下方の目盛り及び数字はインジェクタノズル先端からの

距離を示している．また，図上方の数字は噴射開始後の時間に相当する．0.8 ms で噴霧

が窓枠に到達し，その先端部ですす生成による影が観察されるが，Shot A については他

の 2 つに比べ影が少し薄いように見受けられる．その後，1.5 ms から 2.0 ms にかけて，

それぞれ異なる形状を示しながらも，サンプラー上面部を濃い影が通過している様子が

確認される．2.5 ms から 3.2 ms にかけて酸化により影が消失していくが，Shot B につい

ては他の 2 つよりも若干影が濃くなっている様子が観察された．上述のように異なるシ

ョット間ですす生成及び消失のタイミングに多少の差はあるものの，それらの火炎構造

には大きな差は見られなかった．以上より，Shot A, B, C は同一雰囲気条件下で行われ

た，同等の火炎構造を有する噴霧火炎と判断し，ここで得られたグリッドサンプルを用

いて，TEM によるすす粒子性状の比較を行うこととする． 

 
Figure 2-9  Example laser shadowgraphs of soot in a diesel spray flame for three different shots 

under the identical ambient condition [2-10]. 
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Figure 2-10  Example TEM images of soot particles on the grids for shot A, B and C at 

magnifications of x6,000 (top) and x20,000 (bottom) [2-10]. 

図 2-10 にそれぞれの噴霧火炎から捕集されたすす粒子の TEM 画像を示す．上段に示

した倍率 6,000 倍の TEM 画像から定性的なすす粒子の濃度及び凝集体の大きさが把握

できる．これらの画像より，異なる噴霧火炎から得られたグリッドサンプル間で，すす

粒子の濃度と大きさに有意な差は見られない．また，下段の倍率 20,000 倍の画像から，

凝集体を構成する要素すす粒子の形状が確認できるが，この要素すす粒径についても異

なる噴霧の間で大きな差は見られない．以上より，透過光影写真及び TEM 画像から，

同条件下での燃焼において，噴霧火炎内すす粒子性状は定性的には差が見られないこと

がわかった． 

 

Figure 2-11  Target area used for calculation of local relative optical thickness of soot cloud on 

laser shadowgraphs of a diesel spray flame [2-5]. 
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グリッド上に捕集されたすす粒子の濃度を異なる噴霧間で定量的に比較するため，倍

率 6,000 倍の TEM 画像を二値化することですす粒子投影面積比を算出した．また，レ

ーザー影写真で見られるすす濃度，いわゆるすす粒子の光学的厚さの傾向と定量的に比

較するため，図 2-11 に示すグリッド近傍の領域において得られる局所相対すす濃度の

時間積算値を算出した．その結果を図 2-12 に示す．TEM によるすす濃度は各グリッド 

 

Figure 2-12  Projection area ratio of soot particles on TEM grid and time-integrated local relative 

optical thickness of soot cloud for the cases of shot A, B and C [2-10]. 

サンプルにおいて，図 2-10 上段で示した倍率 6,000 倍の画像 5 枚分の解析結果を平均

したもので，それぞれの最大値及び最小値をエラーバーとして示している．TEM 画像

の定性的な観察からは確認されなかったが，定量的に算出したすす投影面積比では異な

るグリッドサンプル間で最大で±14%程度の差が生じていることがわかった．また，光

学的なすす濃度においても最大で±12.5%程度のばらつきを生じていることが確認され

た．あさらに，光学計測において shot B が最大の濃度を示したが，TEM による濃度で

は最低値を示した．このことから，奥行き方向に分解能のない Line-of-sight の光学計測

では，TEM グリッド上のすす濃度を必ずしも予想し得るものではないことが示唆され

た． 

次に，グリッド上のすす粒子性状を比較するために，TEM 画像からすす粒子の要素

すす粒径及び凝集体旋回半径を解析した．図 2-13に要素すす粒径ヒストグラムを示す．

横軸に要素すす粒径，縦軸に計測回数を示す．それぞれの総計測回数はグリッド A か

ら順に 1,334，1,526，1,410 回であった．比較的大きなばらつきを生じたすす濃度とは対

照的に要素すす粒径ヒストグラムは各グリッドサンプル間で近い形状となっているこ

とがわかる．各グリッドサンプルにおける算術平均値は x 軸上にプロットしてあり，そ

れぞれグリッド A から順に 16.7 nm，16.0 nm，17.0 nm と±3%程度のばらつきに収まっ

た． 
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Figure 2-13  Histogram of primary particle diameter for shot A, B and C [2-10]. 

図 2-14 に凝集体旋回半径の質量分布を示す．横軸に凝集体旋回半径，縦軸に凝集体

総質量を示す．解析にかけられた凝集体数は Shot A から順に 945，1,098，1,102 個であ

った．いずれの分布においても凝集体旋回半径 20 nm から 70 nm 程度のものが大半を

占めており，分布の形状自体もサンプル間で概ね近いものとなった．また，平均値につ

いては 44.8 nm，41.9 nm，49.1 nm と±7.5%程度のばらつきとなった． 

 

Figure 2-14  Rg-mass distribution of soot aggregates for shot A, B and C [2-10]. 

以上から，同一雰囲気条件下で，着火遅れ期間，熱発生率，レーザー影写真によるす

す生成挙動において同等と判断された噴霧火炎においても，グリッド上に捕集されるす

す粒子の濃度はショット毎に比較的大きなばらつきを有することが示された．また，要

素すす粒径及び凝集体旋回半径についてもわずかではあるが，差が生じることが示され

た．ここで得られる TEM による粒子の定量データは火炎中の粒子群がグリッド上に捕

集されるまでにどのような性状をしていたかを反映しているものである．これらのパラ

メータの相関をとることで，火炎中ですす濃度，要素すす粒子及び凝集体の大きさが互

いにどのように作用し合っているかが明らかになることが期待される．図 2-15 にグリ

ッド上に捕集されたすす粒子の投影面積比と，要素すす粒径及び凝集体旋回半径の平均 
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Figure 2-15  Correlation between normalized density of sampled soot, primary diameter, and 

aggregate gyration radius among three grid samples taken at z= 70 mm [2-10]. 

値との相関を示す．グリッド A の値で正規化し，横軸に投影面積比，縦軸に要素すす粒

径及び凝集体旋回半径をとり，グリッドサンプル毎にプロットした．エラーバーは画像

毎に算出された平均値の最大値及び最小値を示している．グラフより，投影面積比と要

素すす粒径及び凝集体旋回半径の間には緩やかな相関があり，特に凝集体旋回半径との

間に強い相関が存在することが示された．このことから，火炎内ですす粒子濃度が高く

なっている領域では，粒子同士の衝突が増加することによる凝集の促進が起こっている

と推察される．また，要素すす粒径との相関が比較的低かったことから，すす粒子の表

面成長はすす濃度と直接の関係性は低く，材料となる PAH 等の濃度により影響を受け

るものと推察される．ここで，凝集体旋回半径の増加には，グリッド上での再凝集も可

能性として挙げられるが，今回捕集されたサンプルのように投影面積比 10%に満たない

ほど低いグリッド表面において，選択的に再凝集が起こるとは考えにくい． 

以上の結果から単発ディーゼル噴霧火炎のショット毎のばらつきによって，グリッド

に捕集されるすす粒子の投影面積は比較的大きな差を有することが示された．また，要

素すす粒径及び凝集体旋回半径にもわずかではあるが，影響を与え，すす粒子の濃度と

粒径の間に僅かな相関が生じることが示唆された．なお，同様の傾向が実際のエンジン

筒内で捕集されたすす粒子についても確認されている[2-11]．光学計測によるすす濃度

では定性的には差が見られず，また，定量的に見ても TEM 結果とは相関が低いことか

ら，火炎内の空間的及び時間的に激しく不均一な濃度分布がグリッド上のすす濃度に比

較的大きな影響を持っていることを示している．限られたグリッドサンプルで単発ディ

ーゼル噴霧火炎内すす粒子性状の差を議論する場合，これらのばらつきによる不確かさ

が含まれていることに留意しなければならない． 
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2.4 熱泳動効果の検討 

すす粒子の捕集メカニズムとして火炎とグリッドとの間の温度勾配により生じる熱

泳動効果を挙げているが，実際にどのような流れ及び時間スケールで火炎内すす粒子が

グリッド上に移動しているのかといった現象の理解が不十分である．本節では，熱泳動

効果によるすす粒子捕集過程の理解を目的に，計測に基づき温度境界層及び熱泳動速度

を試算することとする． 

 

Figure 2-16  A schematic of thermophoresis 

熱泳動現象（図 2-16 参照）とは，”温度勾配が存在する気体中で，微小な粒子が温度

勾配により移動する現象”であり，”粒子の大きさが小さくなり，気体分子運動を考慮し

なければならない状態（すなわち希薄気体の状態）になると顕著になってくる”[2-12]．

クヌーセン数の変化と共に粒子と気体分子の相互作用が変化するため，熱泳動効果は，

自由分子領域（1<<Kn），遷移領域（1<Kn<10），すべり流れ領域（0.01<Kn<1），連続領

域（Kn~0）の 4 つに整理される．領域によって熱泳動力算出に用いる式は異なるが，い

ずれの場合においても温度勾配∇T が必要となる．本節では，2.4.1「火炎温度計測」で

高温側の火炎温度を，2.4.2「グリッド温度計測」で燃焼中のグリッド温度を計測し，2.4.3

「流れ及び熱泳動速度」で各捕集位置について温度境界層厚さ及び熱泳動速度を算出し，

すす粒子の捕集過程について考察する． 

2.4.1 火炎温度計測 

燃焼分野において火炎温度計測法として最も一般的に用いられる二色法[2-13]は，火

炎中のすす粒子から放出される輻射光を利用するため，in-situ での温度分布の可視化が

可能であり有用である．しかしながら，ディーゼル噴霧火炎中ではすす生成量が多いた

め，噴霧中心部に存在するすす粒子からの輻射光は周辺部のものに遮られ，一般に計測 
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Figure 2-17  A schematic of spray flame core temperature measurement via type R 

thermocouple[2-14]. 

される温度は火炎の表面温度に相当するものとされている[2-14]．そこで本項では，熱

電対を用いて噴霧中心部の火炎温度を計測し，熱泳動速度算出に必要な高温側の代表値

を設定することとした．図 2-17 に本計測に使用した熱電対と装置の概略図を示す．対

象とするディーゼル噴霧火炎の温度は 1000～2000 K 程度と想定されることから，R 型

白金熱電対を選定した．また，10 ms に満たないディーゼル燃焼期間中の温度を計測す

るため，できる限り応答性を向上させることを目的に，50 m の素線をスポット溶接に

より接合し，温接点部の体積を最小限に留めた．図 2-17 に示すようにこの熱電対を燃

焼器上部の光学窓取り付け部から挿入し，噴霧軸上のサンプラー上面部から 0.5 mm 上

方に温接点部がくるように設置した．一方，冷接点は氷水により 0℃に維持した．表 2-

3 に実験条件を示す．Aizawa らの先行研究[2-14]において，同一の熱電対をディーゼル

燃焼場で使用した際に，その時定数がおよそ 3 ms であったことから，本計測では噴射 

Table 2-3  Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient pressure P a 2.55 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 10 ms

Fuel JIS#2

Injection amount M f 44.8 mg

Thermocouple Type R

Wire thickness d wire 50 m

Distance from nozzle tip z 40, 60, 80, 100 and 120 mm

Surrounding conditions

Injection conditions

Thermocouple and measurement locations
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Figure 2-18  Examples of simultaneously taken high-speed laser shadowgraphy and soot 

luminosity of diesel spray flame and thermocouple measured temperature histories at z=60 mm 

from nozzle tip. 

期間を 10 ms とした．火炎温度計測位置は噴孔先端から 40 mm, 60 mm, 80 mm, 100 mm, 

120 mm の 5 ヶ所とした．また，火炎温度計測時の噴霧火炎の挙動を把握するために，

レーザー影写真及び輝炎の直接写真を同時に計測した．図 2-18 に計測位置 z=60 mm に

おける火炎温度及び光学計測結果を示す．上段から順に，レーザー影写真，輝炎の直接

写真，火炎温度計測結果となっている．光学計測画像の上下に記されている数字はそれ

ぞれ噴射開始後の時間及び噴孔先端からの距離となっている．黒い実線で示された温接

点部の温度は，ディーゼル燃焼 5 回分のアンサンブル平均となっている．この図から，

温接点部の温度は火炎が計測地点（z=60 mm）に到達した直後の 1.1 msから上昇に転じ，

典型的な一次遅れ系の曲線を描いている．その後，噴霧後端部が計測地点に到達する

10.8 ms 頃からさらに温度上昇に転じ，およそ 12.5 ms をピークとして下降していく．こ

の噴霧後端部での温度上昇は，燃料噴射終了に伴い，後端部の表面積が拡大することで

空気導入が促進されたことによるものと考えられる[2-8]．Aizawa らはロッド付き窓に

より噴霧火炎中心部温度を二色法で計測し，噴霧火炎の計測地点到達に伴い，ステップ

的に温度上昇することを明らかにしている[2-14]．このことから，実験的に時定数を算

出し，白金線の輻射及び熱伝導を考慮して補正することで熱電対周囲の局所火炎温度を

得ることが可能となる．式 2-2 に火炎温度 Tg算出に用いた式を示す． 

𝑇𝑔(𝑡) = (1 + 𝜏
𝑑

𝑑𝑡
)𝑇𝑗(𝑡) + 𝜏 (

4𝜀𝑃𝑡𝜎

𝜌𝑃𝑡𝐶𝑃𝑡𝑑𝑃𝑡
) (𝑇𝑗(𝑡)

4 − 𝑇𝑎
4) + 𝜏 (

𝜆𝑃𝑡

𝜌𝑃𝑡𝐶𝑃𝑡𝑙𝑃𝑡
)
𝑑𝑇

𝑑𝑥
 , 

𝜏 =
𝜌𝑃𝑡𝐶𝑃𝑡𝑑𝑃𝑡

4ℎ
        (2-2) 
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ここで，Tj及び Taはそれぞれ，熱電対温接点温度及び周辺温度であり，実測値及び壁

面温度（373 K）を代入する．Pt，Pt，はそれぞれ白金線の輻射率，熱伝導率，ステフ

ァンボルツマン定数である．また，は時定数であり，白金素線の密度Pt，比熱 CPt，直

径 dPt 及び熱伝達係数 h から算出している．なお，熱伝達係数についてはレーザー影写

真から，各捕集位置における噴霧火炎の平均流速を解析し算出している．ただし，白金

素線が 50 m と細く，火炎の流速が 50 m/s と速いため，輻射及び熱伝導補正項の値は

1 K に満たず，実質的には時定数項のみで表現しても値にほとんど生じない．さらに，

燃焼場で白金熱電対を用いる場合には，その触媒効果による温度上昇を考慮する必要が

ある[2-15, 2-16]．しかしながら，50 m/s という流速を考えると，白金素線の触媒効果に

よる熱分解､酸化反応促進は計測地点よりも下流で起こっている可能性が高く，温接点

温度の計測値に寄与しているとは考えにくい．今後，白金による触媒効果の影響につい

ても検討する． 

 

Figure 2-19  Measured temperature histories of thermocouple hot junction at different axial 

locations in a diesel spray flame. 

 

Figure 2-20  Time-response compensated gas temperature histories at different axial locations 

in a diesel spray flame. 
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式 2-2 により補正された火炎温度は赤の実線で示されている．噴霧火炎の到達と共にお

よそ 1600 K 程度まで上昇し，噴霧火炎後端部の到達により 2000 K 程度まで上昇してい

ることが示された．同様の計測を異なる捕集位置について行い，得られた熱電対温接点

部の温度を図 2-19 に示す．図より，z=40 mm から z=120 mm にかけて温度が上昇してい

ることが示された．また，いずれの位置においても噴霧後端部通過によるものと思われ

る温度上昇が燃焼後期に観察された．図 2-18 と同様に，それぞれの位置で得られた熱

電対温接点部の温度を補正し得られた噴霧中心部の火炎温度を図 2-20 に示す．この図

から，燃焼後期の温度上昇期間を除いた準定常部の平均値を各位置における噴霧中心部

の局所火炎温度の代表値として設定する．表 2-4 に各位置における火炎温度の代表値を

まとめている． 

Table 2-4  Flame core local temperature at different axial locations 

Distance from

nozzle tip z

Local temperature

of spray core T g

40 mm 1200 K

60 mm 1600 K

80 mm 1800 K

100 mm 1950 K

120 mm 2100 K  

2.4.2 グリッド温度計測 

すす粒子の捕集過程において，1000 K から 2000 K に達する高温のディーゼル噴霧火

炎に直接暴露され続けているグリッドは，時間の経過と共に温度が上昇していくことが

推察される．このことは，時々刻々と温度勾配，すなわち熱泳動力が変化していること

を意味しており，詳細な熱泳動速度の検討にはグリッド温度の時系列計測が必要となる． 

しかしながら，高温かつ高圧ですす粒子から強力な輻射光が放出されるディーゼル燃

焼場での固体表面の温度計測は容易でない．二色法に代表される輻射光を利用した光学

計測手法では当然火炎内のすす粒子に遮られてしまい，適用が困難である．燃焼場での

壁面温度計測手法として確立されているレーザー誘起燐光法は，燐光強度及び寿命が温

度に依存する感熱燐光体を固体表面に塗布し，レーザー光により励起させ，二次元温度

分布を可視化する手法である[2-17]．しかしながら，高出力パルスレーザーを用いた瞬

時計測であり，時系列での温度計測が困難な点，燐光体膜を形成することで熱物性値が

大きく変わってしまう点で，本研究の目的に適さない．本項では，すす粒子捕集時の状

態をなるべく保ったまま，その時系列変化を捉えることを目的に，熱電対を用いてグリ

ッド温度を計測することとした． 

図 2-21 に熱電対によるグリッド温度計測の概要図を示す．TEM グリッドの材質が銅 
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Figure 2-21  A schematic of grid temperature measurement via type T thermocouple. 

であること，サンプラー表面の境界層内に保持され，比較的低温であると推察されるこ

とから，T 型熱電対素線を用いることとした．グリッドとサンプラーとの間に絶縁処理

等を施すことで熱物性値等が大幅に変わることが懸念されるため，サンプラーをグリッ

ド及び素線と同様の銅で製作し，サンプラー全体を熱電対の+極となるようにした．グ

リッド中央部に－極のコンスタンタン素線（100 m）をスポット溶接で接合し，温接点

とした．また，サンプラーに蓋を設けて圧着によりグリッドを保持した．サンプラーを

保持している銅製ロッドは樹脂製の絶縁板を介して上部のダミーウィンドウに固定さ

れており，燃焼器上部から挿入され，サンプラー上面が噴霧軸上にくるように設置され

ている．2.4.1「火炎温度計測」と同様，グリッド温度計測時の噴霧火炎の挙動を把握す

るため，レーザー透過光影写真撮影を同時に行った．図 2-22 に各計測位置におけるグ

リッド温度計測結果及びレーザー影写真を示す．各グラフにはグリッド温度及びレーザ

ー透過光影写真から算出されたグリッド近傍の局所相対すす濃度の時間履歴がプロッ

トされている．なお，ディーゼル燃焼 5 回分のアンサンブル平均をとり，位置毎のグリ

ッド温度及び局所相対すす濃度を算出している．レーザー影写真は，各位置における，

噴霧の計測地点到達，グリッド温度上昇開始，準定常期間，すす粒子消失のタイミング 
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Figure 2-22  Examples of simultaneously taken high-speed laser shadowgraphy of diesel spray 

flame and thermocouple measured grid temperature histories at different axial locations. 

を捉えたものである．z=120 mm を除いていずれの位置においても，グリッド温度はは

じめ直線的に上昇し，噴霧後端部の通過後緩やかにある温度に収束していることが示さ

れた．また，火炎温度が噴霧火炎の上流域から下流域にかけて上昇しているのに対して，

グリッド温度の最高温度は 600～700 K 程度であり，測定位置によって大きな差は見ら

れなかった．z=120 mm に至っては，火炎温度が 2100 K に達しているにもかかわらずほ

とんどグリッド温度は上昇していない．ここで，グリッド保持孔内を燃焼ガスの熱伝導

のみで伝わると仮定すると，グリッド温度が 200~300 K 上昇するのに数百 ms はかかる

が，実際にはその 100 分の 1 に満たない時間で到達していることから，明らかに燃焼ガ

スが保持孔内へ流入しているものと推察される．次に，噴霧の挙動とグリッド温度につ

いて比較する．噴霧火炎が計測位置に到達するタイミングは，z=40 mm から順に，0.5 

ms，0.9 ms，1.5 ms，2.1 ms，3.0 ms となっている．一方，グリッド温度上昇開始のタイ

ミングは z=40 mm から順に，0.5 ms，1.1 ms，1.9 ms，2.5 ms，3.9 ms となり，下流に進

むに従い噴霧火炎が到達してから温度上昇に転じるまでの時間が長くなっていること

が明らかとなった．これは，下流に進むほど低下する噴霧火炎の流速により熱伝達が低

下したこと，もしくは噴霧先端部の大規模渦の発達によりグリッド近傍から火炎が剥離

していることによるものと考えられる．このことからグリッド温度は火炎温度にはほと

んど影響されず，グリッド近傍の流れによって支配されているものと推察される． 
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2.4.3 流れ及び熱泳動速度 

本項では，すす粒子捕集期間中の粒子輸送メカニズムについての理解を深めることを

目的に，前項までで得られた火炎温度及びグリッド温度の時間履歴から，温度境界層厚

さ及び熱泳動速度を算出する． 

まず，2.4.2「グリッド温度計測」で計測したグリッド温度の時間履歴から，非定常熱

伝導方程式を解き，熱流束，熱伝達率を算出し，境界層内流体を静止しているものと仮

定して，温度境界層厚さを得る．このとき，グリッドは 20 m と極めて薄く，また，サ

ンプラー保持面に完全には接触していないと考えられることから，温度一様な物体とし

て，式 2-3 により，熱流束，熱伝達率を算出する． 

𝑞(𝑡)𝐴𝑔𝑟𝑖𝑑 = 𝐶𝑔𝑟𝑖𝑑𝜌𝑔𝑟𝑖𝑑𝑉𝑔𝑟𝑖𝑑
𝑑𝑇𝑔𝑟𝑖𝑑

𝑑𝑡
= ℎ(𝑡)𝐴𝑔𝑟𝑖𝑑(𝑇𝑔 − 𝑇𝑔𝑟𝑖𝑑(𝑡))  (2-3) 

ここで，q(t)，h(t)，Tgrid (t)はそれぞれある時刻における熱流束，熱伝達率，グリッド

温度である．また，Agrid，Cgrid，grid，Vgridはそれぞれ，グリッドの受熱面積，比熱，密

度，体積である．図 2-23 に式 2-3 から算出された各捕集位置における熱流束の時間履 

 

Figure 2-23  Time history of heat flux on grid surface during the soot sampling process. 

歴を示す．図 2-23 から，熱流束はおよそ 1~3 MW/m2であり，噴霧火炎の衝突する筒内

壁面でのもの[2-17, 2-18]と近い値を示している．また，噴霧火炎の上流から下流にかけ

て熱流束が減少している．これは，火炎の進行に伴い減少する流速に起因するものと考

えられる．ここで，グリッド近傍の温度境界層内流体を静止しているもの仮定し，式 2-

3 から得られる熱伝達率を式 2-4 に代入することで温度境界層厚さT(t)を求めた． 

𝛿𝑇(𝑡) =
𝜆𝑔𝑟𝑖𝑑

ℎ(𝑡)
        (2-4) 

図 2-24 に式 2-4 から算出したグリッド近傍の温度境界層厚さの時間履歴を示す．ま 
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Figure 2-24  Time history of thermal boundary layer thickness on grid surface during the soot 

sampling process. 

た，図中の破線は，各計測地点に噴霧火炎が到達するタイミングを示している．図 2-24

から，z=120 mm を除いて，噴霧火炎が到達した後に，急速に温度境界層が形成され，

その厚さは数十m 程度となってい

ることが明らかとなった．また，下

流に進むほど境界層厚さが増加し

ているが，これは，火炎流速の減少

を反映しているものと考えられる．

一方，噴霧が計測地点に到達してか

ら境界層形成に至るまでの期間は，

燃焼ガスがグリッド保持孔内へ流

入するタイミングに対応している

ものと考えられ，z=80 mm 以降，何

らかの理由によりこの期間が長期

化していることは明らかである．こ

の期間の長期化には，下流域におい

て形成される噴霧先端部の大規模

渦構造が関係しているものと推察

される．周らはディーゼル燃焼場で

の 流 れ を LES （ Large Eddy 

Simulation）による 3 次元数値解析に

より再現しており[2-19]，図 2-25 に

噴霧火炎上流域及び下流域での解

析結果の一例を示す．赤の網掛け部

分は燃焼反応領域を示している．ま

た，矢印は速度ベクトルを表してお

 

Figure 2-25  Predicted flow velocity vectors in a 

diesel combustion field by LES simulation [2-19]. 
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り，色によってその大きさを示している．なお，本研究でのすす粒子捕集の空間スケー

ルを示す指標としてサンプラーの概念図を図右側に挿入している．図 2-25(a)から，火炎

の比較的上流域に相当する z=40 ~ 50 mm 付近では，噴霧先端部においても流速が大き

く，サンプラーに平行な成分が大半を占めていることが確認される．一方，図 2-25(b)に

示す下流域では，周囲ガスとのせん断により大規模渦を形成しており，噴霧半径方向に

向かう速度ベクトルが多く見られ，サンプラーと平行な成分の流速は減衰しており，噴

霧軸上から外れている領域も散見される．この状態でサンプラー端面に衝突することで，

サンプラー上方に向かう速度成分が多くなり，火炎の剥離が助長されるものと推察され

る．図 2-25 に示す数値解析結果は本研究の実験条件と完全に同一の下で得られたもの

ではないが，概ね同様の現象が起こっていると推定される．従って，特に下流域におい

て，噴霧先端部で発達した大規模渦により，グリッド保持孔内へ燃焼ガスが流入するま

での期間，すなわち温度境界層形成までの期間が長期化し，すす粒子の捕集量が低減し

ている可能性が示唆される．下流域におけるすす粒子捕集量低減の懸念に関しては，以

下に熱泳動速度を算出した上で再度議論する． 

続いて，熱泳動速度を算出する．本節の冒頭でも述べたが，クヌーセン数により整理

される領域によって熱泳動速度算出に用いる式が異なる．まず，クヌーセン数を式 2-5

により概算し，熱泳動速度算出のための式を定め，式中の補正係数について検討を行っ

た後に，上記で取得した火炎温度，グリッド温度，温度境界層厚さを代入し，火炎内す

す粒子の熱泳動速度を求めることとする． 

Kn = λ/𝑅𝑝        (2-5) 

ここで，及び Rpは周囲ガスの平均自由行程及び粒子半径である．第 4 章で詳述され

るが，本噴霧火炎中のすす粒子は直径 10 nm から 30 nm 程度の要素すす粒子が複数個

凝集し形成される，数十～数百 nm の凝集体構造をしている．ここで粒子半径を，凝集

体旋回半径 Rgとすると，第 4 章で確認されている範囲では Rg=10～230 nm 程度となる．

一方，ディーゼル燃焼場の平均自由行程は，Maxwell-Boltzmann 分布と仮定して式 2-6 に

より算出する． 

λ =
0.677

𝜎𝑎𝑛
        (2-6) 

ここで，a及び n はそれぞれ周囲流体分子の幾何学的断面積及び数密度である．周囲

ガスの代表値として窒素の幾何学的断面積a=4.3×10-19 m2を使用することとし，数密度

は Pa=2.5 MPa，Ts=1500 K として n=1.21×1026を算出した．これらより≈13 nm を得る．

式 2-5 にこれらの値を代入して，Kn≈0.057~1.3 が得られた．この値から火炎中のすす粒

子のほとんどはすべり流れ領域（0.01<Kn<1）として扱えるものであり，Talbot らによ

り考案された熱泳動力予測式[2-20, 2-21]に基づき，式 2-7 を用いて熱泳動速度を算出す
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ることとする． 

𝑈𝑡ℎ =
2𝑐𝑠(𝑘𝑔 𝑘𝑝⁄ +𝑐𝑡𝐾𝑛)

(1+2𝑐𝑚𝐾𝑛)(1+2𝑘𝑔 𝑘𝑝⁄ +2𝑐𝑡𝐾𝑛)

𝜈∇𝑇

𝑇𝑔
⁡ , ∇𝑇 =

𝑇𝑔−𝑇𝑔𝑟𝑖𝑑(𝑡)

𝛿𝑇(𝑡)
   (2-7) 

ここで，kg及び kpはそれぞれ周囲流体及び粒子の熱伝導率である．kgについては周囲

流体を空気と仮定し，各捕集位置における火炎温度 Tg から得られる熱伝導率を使用す

ることとする．kp はアモルファスカーボンの熱伝導率 6 W/(m∙K)[2-22]を採用する．ま

た，cs，ct，cmはそれぞれ粒子表面の，熱，温度，速度のすべり係数であり，Loyalka ら

によって提案された cm=1.14，ct=2.18，cs=1.17[2-23, 2-24]を用いることとする．周囲流体

の動粘性係数は，雰囲気圧力 P=2.5 MPa 及び各捕集位置における火炎温度 Tgから算出

することとする．また，温度勾配∇T は，火炎温度 Tgとグリッド温度 Tgrid(t)の差を温度

境界層厚さT(t)で除して求めるとする． 

しかしながら，すす粒子の熱伝導率はその内部構造に依存するため，火炎中で変化が

予測される粒子の熱伝導率を一定として計算することで誤差を生じる懸念がある．また，

局所的な温度分布を考えると周囲流体についても同様の懸念が生じる．さらに，各すべ

り係数に関しては大気圧条件において得られたもの[2-23, 2-24]であり，本研究のような

高圧場で同様の数値を適用できるかは定かではない．これらの値を実験的に取得するこ

とは困難であるため，各パラメータを単体で変化させて式 2-7 に代入して熱泳動速度を

算出し，感度解析によって評価することとした．捕集位置を z=40 mm とし，グリッド温

度は Tgrid=450 K 一定と仮定した．また，火炎中の粒子径によってクヌーセン数 Kn が変

化するため，粒径変化も検討の対象とし，基本条件では Rp=20 nm として解析を行った． 

 

Figure 2-26  Sensitivity of physical properties and slip coefficients on derived thermophoretic 

velocity. 
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図 2-26 に各パラメータにおける感度解析結果を示す．図 2-26(a)及び(b)から，粒子及び

周囲流体の熱伝導率を変化させても熱泳動速度は 37.0 m/ms からほとんど変化しない

ことが示された．アモルファスカーボンに分類されるすす粒子の熱伝導率は一般に 5～

8 W/(m∙K)[2-22]であり，結晶化が進行した場合に得られるグラファイトでも 11 W/(m∙

K)程度[2-22]であるため，火炎中のすす粒子の熱伝導率変化によって熱泳動速度が影響

を受ける可能性は低いことが示された．また，ディーゼル燃焼中での火炎温度域 1000

～2500 K の間でとり得る空気の熱伝導率は 0.07～0.12 W/(m∙K)程度であり，空気の熱

伝導率においても熱泳動速度に影響を与える可能性は低いと推察される．これは周囲流

体に対して粒子の熱伝導率が高く，また，粒子径が小さいため，式 2-7 において kg/kpよ

りも Kn の項が支配的となっているためと考えられる． 

第 4 章で詳述する本ディーゼル噴霧火炎のすす粒子凝集体旋回半径は最大で 230 nm

程度であり，図 2-26(c)では 10～300 nm の範囲で感度解析を行った．その結果，熱泳動

速度は 23.0～54.0 m/ms 程度となり，粒径がわずかながら影響を与えることが示され

た．このことから火炎中のすす粒子捕集過程において熱泳動効果により多少の分級効果

が働く可能性があることが示唆された．しかしながら，ここでの粒子は球形を仮定して

おり，凝集体構造をとるすす粒子とは異なる．一般に拡散火炎から生成されるすす粒子

は数十 nm の要素すす粒子が凝集する鎖状構造[2-25]となっており空隙部が多くなるた

め，球と仮定した場合よりも気体分子の運動の影響を受けやすいことが知られている

[2-12, 2-26]．その熱泳動速度は凝集体の等価球径よりもむしろ要素すす粒径から算出さ

れる値に近くなるという報告がなされている[2-12, 2-26]．第 4 章で見られる通り，本研

究で対象としているディーゼル噴霧火炎内のすす粒子についてもフラクタル次元 1.75

程度と低く，鎖状構造をとっているため，代表的な要素すす粒径と凝集体旋回半径の間

をとって Rp=20 nm として熱泳動速度の試算を行うこととする．図 2-26(d)にすべり係数

の解析結果を示す．図 2-26(d)から，すべり係数の変化により，算出される熱泳動速度に

比較的大きな差を生じることが示された．特に熱すべり係数の変化に関しては顕著に影

響を受けることが示唆されている．現状ではこれらの値を正確に計測する術はないため，

Loyalka らによって提案されている値 cm=1.14，ct=2.18，cs=1.17 を採用することとする

が，得られる熱泳動速度にはある程度のこれら係数による不確かさがあることに留意し

て解析を行う． 

以上の検討から各物性値及び係数を，位置毎の温度による kg，kp=6 W/(m∙K)，cm=1.14，

ct=2.18，cs=1.17，Rp=20 nm として異なる捕集位置における熱泳動速度を算出し，比較を

行った．図 2-27 に各捕集位置における熱泳動速度及びグリッド温度履歴を示す．また，

破線は，それぞれの位置において光学計測により確認されたグリッド保持孔近傍のすす

存在期間を示しており，図 2-22のグラフ内に破線で示されたものと同等のものである．

図 2-27 から，熱泳動速度は，最上流位置の，火炎温度が最も低温となっている z=40 mm

で最大となり，その値は 80 m/ms にまで達することが明らかとなった．また，上記で 
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Figure 2-27  Time history of grid temperature and derived thermophoretic velocity at different 

axial locations. 

求めた熱流束，温度境界層厚さの傾向を反映し，下流に進むに従い，その速度が低減す

ることが示された．z=120 mm を除いて，概ね熱泳動速度は 30 ~ 80 m/ms 程度の値とな

っていることが示された．ここで，図 2-28 に，本手法におけるディーゼル噴霧火炎中

でのすす粒子捕集行程の概念図を示す．サンプラー上面を沿う流れから逸脱した成分が

燃焼ガスをグリッド保持孔内へ誘起し，深さ 1.5 mm の空間で図のように旋回流を伴い

ながら温度境界層を形成する．火炎内粒子は周囲流体と比べて十分小さく（Kn=0.8 ~ 1.0

程度），流れに追従しながら孔内へ輸送されるものと推察される．孔内に侵入した粒子

の一部がグリッド近傍の 100 m に満たない温度境界層に捕捉され，熱泳動効果により

0.3 ~ 2.0 ms 程度の時間スケールでグリッド表面へと沈着していくものと考えられる． 

 
Figure 2-28  Conceptual image of soot sampling process in a reacting diesel jet. 

本研究での燃焼期間（6 ms 程度）と比べて十分短く，すす粒子は燃焼中にグリッド上へ

輸送されていることが示唆される．z=80 mm 以降の下流域においては，上述のように噴

霧先端部で発達した大規模渦により，サンプラー端部で流れの剥離が生じ，グリッド保

持孔内への燃焼ガスの流入が抑制される．この一連の現象により，図 2-27 に見られる

ように，すす粒子群を含んだ噴霧火炎が捕集位置近傍に到達しても直ちに熱泳動効果は 
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(a) TEM images of soot particles. 

 

(b) Comparison between laser-based and TEM based soot concentration. 

Figure 2-29  Examples of (a) laser shadowgraphs and (b) TEM images of in-flame soot and (c) 

comparison between their concentration.  

生じず，また，この間に通過した粒子は捕集には至っていないものと考えられる．また，

熱泳動効果が生じ始めた後も，緩慢な流れにより，上流域ほどの熱泳動速度には至らな

い．これらの理由により，下流域では，上流域と比べ粒子の捕集量が低減している可能

性がある．本節での計測と同条件下ですす粒子の捕集を行っており，その結果を図 2-29

に示す．捕集位置は z=40 mm から 120 mm までを 10 mm 刻みで合計 9 ヶ所とし，捕集

時に同時に行われたレーザー透過光影写真撮影から，図 2-29(c)にグリッド保持部近傍

の光学的局所相対すす濃度とグリッド上のすす濃度を比較している．各位置について 5

回ずつ影写真を取得し，3 枚ずつグリッドサンプルを解析にかけており，その最大値及

び最小値をエラーバーとして示している．この図から，両者の計測結果において z=40 

mm から 70 mm にかけてすす濃度が上昇し，その後減少するという共通の傾向が示さ

れたが，特に z=80 mm 以降で，TEM グリッド上に捕集されているすす濃度の減少が顕

著となっている．この結果からも，下流域では，粒子の捕集行程において熱泳動効果が
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低減し，捕集量が減少している可能性があるため，火炎中の異なる位置においてその濃

度を比較する場合にはこの点に留意する必要がある．また，噴霧先端部のすす粒子は流

れの剥離により捕集が困難であると推察されるが，図 1-12 に示すようにタイミングや

位置によってすす粒子性状が異なるディーゼル噴霧火炎[2-27, 2-28]において，このこと

は粒子の分級効果をもたらし，火炎内粒子性状変化の理解に影響を与える可能性がある． 

以上より，火炎内すす粒子の捕集過程では，グリッド保持孔内へ燃焼ガスが流入する

ことで，グリッド近傍に厚さ 20 ~60 m 程度の温度境界層が形成され，すす粒子は熱泳

動効果によって 0.3 ~ 2.0 ms 程度の時間スケールでグリッド表面へと沈着していくもの

と示唆された．また，下流域においては，火炎流速の低下や噴霧先端部の大規模渦によ

り，熱泳動効果が抑制され，すす粒子捕集量が低減していることが懸念される．上記を

踏まえ，次節に捕集方法の改善案を詳述する． 
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2.5 サンプリング方法改善案 

前節で，噴霧火炎の下流域において，サンプラー先端部での流れの剥離及び流速の低

下によって熱泳動効果が抑制され，すす粒子の捕集量が低減している可能性が示唆され

た．火炎内の位置によらず安定してすす粒子を捕集するためには，サンプラー先端部で

の流れの剥離を抑制する，もしくはグリッド保持部近傍に強制的に流れを誘起すること

が有効である．本節では，流れの剥離を抑制する方法及び流れを誘起する方法を以下の

二項に分けてそれぞれ検討する． 

2.5.1 剥離抑制型サンプラー 

本項では，流れの剥離を抑制するサンプラーを製作し，レーザー影写真及び捕集され

たすす粒子の TEM 観察により，その効果を検討することとする． 

 

Figure 2-30  A schematic of (a) conventional and (b) knife-edge soot sampler. 

火炎の剥離を抑制するためにはサンプラー先端部の面積をできるだけ小さくする必

要がある．図 2-30 に従来サンプラー及び先端部をナイフエッジ形状とした剥離抑制型

サンプラーを示す．両者間でサンプラー先端からの距離が等しくなるようにグリッド保

持用の座繰り穴を設け，サンプラー厚さを 4 mm とした．表 2-5 に実験条件を示す．ま

ず，火炎内流動剥離の挙動を観察するため，それぞれの火炎内位置でレーザー透過光影

写真撮影を行った．図 2-31 に従来サンプラー及び剥離抑制型サンプラーの影写真を示

す．Line-of-sight 計測であることで，サンプラー手前及び背後にすす粒子が存在すると

剥離の様子が観察できないため，レーザー透過光影写真撮影の際は厚さ 30 mm のサン 
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Table2-5  Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient pressure P a 2.5 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.3 ms

Fuel JIS#2

Injection amount M f 10.3 mg

Sampler tpye Skim and Knife-edge

Distance from nozzle tip z 80, 100 and 120 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

プラーを使用している．また，サンプラー厚さを 30 mm にすることでサンプラー表面

と周囲流体との温度勾配の影響により，平行光影写真では顕著に屈折の影響を受けるた

め，本項では散乱光影写真を撮影した．z=120 mm の位置においても準定常期間を設け 

 

Figure 2-31  Example laser shadowgraphs of soot clouds in diesel spray flame for skim and knife 

edge sampler cases at z=80, 100 and 120 mm.  The ensemble averaged unsteady and quasi steady 

periods are shown on the right. 
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るため，噴射期間は 3.8 ms としている．上から順に z=80 ,100, 120 mm でのサンプラー

形状の比較を示している．写真上方に噴射開始後の時間を，下方に噴孔先端からの距離

を示す．一番右側に，噴霧火炎がサンプラーに衝突し始める非定常期間と，その後の準

定常期間のアンサンブル平均画像が示されている．図より z=80 mm の位置では，噴霧

火炎が従来サンプラーに衝突後の 1.4 ms から 2.4 ms にかけて，サンプラー上面近傍に

レーザー透過による高輝度領域が存在し，火炎が剝離している様子が観察される．2.6 

ms 以降準定常期間に入り，剥離が軽減され，サンプラー上面近傍の輝度も場所によら

ずすすにより低い輝度値となっている．一方，剥離抑制サンプラーの場合，噴霧火炎到

達距離直後の非定常期間から，すすによる影が上方に浮き上がらず，火炎の剥離を抑制

していることが示された．しかしながら，z=100 mm の位置では，剥離抑制型サンプラ

ーの場合においても，サンプラー衝突により情報に浮き上がり，火炎が剥離する様子が

観察される．さらに，z=120 mm の位置においては，噴霧火炎の乱れが大きく，準定常

期間に相当する 4.6 ms でもすすによる影の挙動は安定せず，サンプラー上面近傍に火

炎が存在しない期間が散見される．続いて，定量的に輝度値の変化を評価するため，図

2-32 に赤点で示すように，サンプラー上方 0.5 mm の位置において，先端部から 10 mm 

 

Figure 2-32  Target spots used for calculation of local transmittance intensity of soot cloud on 

laser shadowgraphs above the soot sampler.  The spots are indicated as red points. 

までの範囲の輝度値変化を 1 mm 刻みで計測した．非定常時と準定常時の比較をするた

め，図 2-31 右側に示す期間の積算画像を解析にかけている．なお，噴霧毎のばらつき

も考慮し，各条件につき 5 発分の影写真を取得し，アンサンブル平均をとっている．横

軸にサンプラー先端からの距離，縦軸に輝度値をとっており，値が低い程，影が濃いこ

とを意味している．左から順に z=80, 100, 120 mm のグラフとなっている．z=80 mm の

位置においては，ナイフエッジ形状の傾斜の影響を調べるために，=30°, 60°で計測を

行っている．図 2-33 左の z=80 mm のグラフから，非定常期間の場合は，噴霧が到達し 
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Figure 2-33  Variation of local brightness value above the soot sampler for conventional and 

knife edge samplers at locations of z=80, 100 and 120 mm in a diesel spray flame. 

ていない領域も積算されているため，いずれのサンプラーにおいても先端部からの距離

に応じて輝度値が上昇している．しかしながら，4 mm 以降で従来型が剥離抑制型の輝

度値を上回っており，ナイフエッジ形状により，火炎の剥離が抑制されていることが示

された．なお，エッジ部の角度の違いによる明確な差は生じなかった．一方で，準定常

期間ではサンプラーによらず低い輝度値を示しており，噴霧火炎がサンプラー上面に接

しながら通過していることが示唆された．z=100 mm においては，z=80 mm で見られた

ようなサンプラー形状による明確な差は確認されず，先端部からの距離よって輝度値が

上昇し，またその絶対値も z=80 mm のものよりも高い値となっている．また，準定常期

間においても，先端部からの距離に応じて輝度値が上昇し，火炎の剥離が定常化してい

ることが示唆された．z=120 mm においてはさらに顕著に輝度値が上昇し，火炎が剥離

していることが示された．また，準定常期間においても高い輝度値で推移しており，サ

ンプラー形状よりも，噴霧火炎の発達の仕方により輝度値が支配されているように推察

される．これらの光学計測結果から，下流に進むに従い，乱れが強くなることでサンプ

ラーに平行でない成分の流れが増加し，ナイフエッジ形状による剥離抑制効果が低減し

ていることが示された． 

各捕集位置において同様の条件下で従来サンプラー及び剝離抑制型サンプラーを用

いてすす粒子の捕集を行い，TEM 観察・解析により，すす粒子の捕集量を評価した．噴

霧火炎のショット毎のばらつきを考慮し各条件につき，グリッド 3 枚を取得している．

図 2-34 に各条件における代表的な TEM 画像および投影面積比の解析結果を示す．投影

面積比の算出にはグリッド 1 枚につき倍率 6,000 倍の TEM 画像を 25 枚解析にかけてお

り，その最大値及び最小値をエラーバーで示している．上段の TEM 画像から，z=100 

mm においては，剝離抑制型の方がすす粒子の濃度及び粒径が若干増加しいる印象はあ

るが，サンプラー間で大きな差は見られない．下段の定量解析結果から z=80 mm 及び

100 mm においては，ナイフエッジ形状にすることで投影面積比において約 1%程高く

なっており，すす粒子の捕集量が増加していることが示された．グリッドが保持されて

いる，サンプラー先端部から 2.5～5.5 mm において光学計測では大きな差は見られなか

ったが，ナイフエッジ形状により局所的には火炎の剥離が低減され，すす粒子の捕集過

程が改善されているものと推察される．ただし，捕集量の増加に伴い，ばらつきも増加 
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Figure 2-34  Example TEM images (top) and projection area ratio (bottom) of soot particles on 

the grids for conventional and knife edge sampler cases. 

していることから，従来サンプラーと同様，火炎内の時空間的に不均一なすす粒子性状

分布の影響を受けるものと推察される．さらに下流の z=120 mm においては，光学計測

結果と同様，サンプラーにより捕集量に明確な変化は見られず，乱れの強い場において

はサンプラー形状によってすす粒子の捕集過程を改善することは困難であることが示

された． 

以上より，ナイフエッジ形状の剝離抑制型サンプラーを用いることで，特にグリッド

近傍においては光学計測結果に明確な差は見られなかったが，捕集位置 z=80 mm 及び

100 mm において TEM 解析による投影面積比は高くなり，すす粒子の捕集量が増加し

ていることが示された．しかしながら，さらに下流の z=120 mm の捕集量はサンプラー

形状によらず少なく，乱れの強い場においては，火炎の剥離はその発達の仕方に支配さ

れ，サンプラー形状によってすす粒子の捕集過程を改善することは困難であることが示

された．従来型，剥離抑制型サンプラーといった，ディーゼル噴霧火炎の流れを利用し

て捕集する方法では，乱れの強くなる下流域や噴霧周辺部では，安定したすす粒子の捕

集が困難である．次項にグリッド近傍に強制的に流れを誘起する”流動誘起型サンプラ

ー”による火炎内すす粒子の捕集について検討する． 

2.5.2 流動誘起型サンプラー 

2.5.1「剝離抑制型サンプラー」では，サンプラー先端部をナイフエッジ形状にして火

炎の剥離を低減し，すす粒子の捕集量を増加させる方法ではある一定の効果は得られた

ものの，特に乱れの強い下流域においては火炎の剥離はその発達の仕方に支配され，安

定したすす粒子の捕集は困難であることが示された．本項では，グリッド保持部近傍に

強制的に流れを誘起するサンプラーを製作し，捕集されたすす粒子の TEM 観察により，

その効果を検討することとする． 
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Table 2-6 Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient Pressure P a 2.5 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.3 ms

Fuel JIS#2

Injection Amount M f 10.3 mg

Sampler Tpye Skim and Suck

Distance from nozzle tip z 80, 100 and 120 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

表 2-6 に実験条件を示す．図 2-35 に流動誘起型サンプラーの概要図を示す．サンプ

ラー本体は高速電磁弁（Parker Hannifin, Series 9 Pulse Valve），グリッド保持部，吸い込

みノズルで構成されており，定容燃焼器上面の窓保持用の穴から挿入する．空間分解能

を確保するため，ノズル内径は1.5 mm とした．噴霧軸から吸い込みノズル先端部の距

離 r は高速電磁弁とグリッド保持部の間にスペーサーを取り付けることで変更が可能

となっている．捕集位置 z はインジェクタ先端から吸い込みノズル中心軸までの距離と

定義した．片側を真空排気した高速電磁弁を単発ディーゼル噴霧火炎通過中に開閉し，

流路の途中に保持されている TEM グリッド近傍にすす粒子を含んだ燃焼ガスを流し，

暴露させることですす粒子を捕集する．電磁弁閉弁時にすす粒子の侵入を防ぐこと，流 

 

Figure 2-35  A schematic of suck type sampler installed into the chamber (left) and its cross 

sectional view (right) [2-29]. 
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路内ですす粒子の反応が進むことを考慮し，グリッドは吸込みノズル先端から 7.5 mm

の位置に設置することとした．本項では，z=80, 100, 120 mm の位置において，吸い込み

ノズル先端部から噴霧軸までの距離 r=0 mm ですす粒子の捕集を行い，従来型サンプラ

ーで得られる結果と比較した．なお，高速電磁弁の開閉タイミングは任意に設定するこ

とができ，時間分解サンプリングも可能であるが，本研究では比較のため噴霧到達の 0.2 

ms 前から燃焼終了まで開弁し，捕集を行っている． 

 

Figure 2-36  Example TEM images (top) and projection area ratio (bottom) of soot particles on 

the grids for conventional and suck sampler cases. 

噴霧火炎のショット毎のばらつきを考慮し各条件につき，グリッド 3 枚を取得してい

る．図 2-36 に各条件における代表的な TEM 画像および投影面積比の解析結果を示す．

投影面積比の算出にはグリッド 1 枚につき倍率 6,000 倍の TEM 画像を 25 枚解析にかけ

ており，その平均値を大きなシンボルで，個々の値を小さなシンボルで示している．グ

リッド 3 枚の平均値は破線で示されている．上段の TEM 画像から，z=80 mm の位置に

おいて，流動誘起型サンプラーで捕集されたすす凝集体が従来のサンプラーで捕集され

たものよりもわずかに大きいように見受けられる．その他の位置については，異なるサ

ンプラー間ですす粒子性状に明確な差は見られない．下段の投影面積比から，いずれの

位置においても流動誘起型サンプラーの場合のすす粒子捕集量が低減していることが

示された．しかしながら，特に z=100 mm 及び 120 mm において，流動誘起型サンプラ

ーを用いた場合のすす粒子の捕集量はグリッド間また，グリッド上の観察位置間でばら

つきが非常に低い水準となっており，再現性の高い捕集が可能となっている．これは乱

れの強い場からすす粒子を含んだガス塊を吸い出し，ノズル内で均質化し，グリッド近

傍に流れを誘起し直したことによるものと推察される．従来型サンプラーでは火炎の剥

離の影響で，大きな粒子が存在しているとされる噴霧先端部[2-25, 2-26]においてすす粒

子の捕集が行えていないと考えられる．z=80 mm の位置で流動誘起型サンプラーを用い

て捕集されたすす粒子が定性的に大きくなっていたことから，剥離によって捕集されて
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いなかった噴霧先端部のすす粒子を捉えている可能性を示唆している．この噴霧先端部

の粒子が捕集できているかについては今後，定量解析等で慎重に検討する必要がある．

また，流動誘起型サンプラーを用いたことで捕集量が低減していることについても，今

後ノズル形状を最適化する等で改善する必要がある． 

以上より，流動誘起型サンプラーは従来サンプラーと比べ，すす捕集量は少ないもの

の，ばらつきについては従来サンプラーの半分以下の水準となっている．このことから，

流動誘起型サンプラーを用いることで，噴霧火炎のショット毎のばらつきや流動の乱れ

によらず安定してすす粒子を捕集することが可能であることが示された．火炎の剥離に

よって捕集が困難と考えられる噴霧先端部のすす粒子を捕集できているかについては

今後定量的に検討する必要がある．  
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2.6 本章のまとめ 

ディーゼル噴霧火炎中からすす粒子を直接捕集する方法を提案し，捕集メカニズムと

している熱泳動効果とその行程において生じ得る不確かさを実験的に検討した．以下に

得られた結論を示す． 

1. サンプラー侵襲による火炎構造への影響を調べるため，サンプラー有無における

燃焼時の熱発生率，着火遅れ期間の計測及びすす生成挙動把握のためのレーザー

透過光影写真撮影を行った．サンプラーの侵襲により，熱発生率，着火遅れ期間，

捕集部上流域のすす生成挙動に大きな影響がないことが示された．ただし，着火

以前にサンプラーへ火炎が衝突する可能性のある火炎上流部においては，相対的

に低温となっているサンプラーによって着火遅れ期間が長期化され，火炎構造が

変わる可能性があるため，その点に留意して実験条件及び捕集位置を設定する必

要がある． 

2. ショット毎に火炎構造にばらつきが生じるディーゼル噴霧火炎内で，どの程度粒

子性状に再現性があるのかを調べるため，熱発生率，着火遅れ期間，レーザー影

写真によるすす生成挙動において同一と判断された噴霧火炎内から捕集した粒

子サンプルに対し，電子顕微鏡解析を行い，その性状を比較した．3 枚のグリッ

ドサンプル間で，すす濃度，要素すす粒径，凝集体旋回半径はそれぞれ最大で±

14%，±3%，±7.5%程度の差が生じており，特に濃度を議論する際にはこのばら

つきに留意する必要があることが示された． 

3. 本手法の主な捕集メカニズムを理解するため，火炎温度及びグリッド温度を計測

し，捕集位置毎の温度境界層厚さ及び熱泳動速度を試算した．噴霧火炎が計測地

点到達後直ちにグリッド温度上昇を伴っていることから，グリッド保持孔内へ燃

焼ガスが流入することグリッド近傍へとすす粒子を輸送し，温度境界層を形成し

ているものと示唆される．得られた温度境界層厚さ及び熱泳動速度は 20 ~60 m

及び 30 ~ 80 m/ms 程度であり，流れによってグリッド保持孔内へ輸送されてき

た粒子が温度境界層内に捕捉され，0.3 ~ 2.0 ms 程度の時間スケールでグリッド

表面へと沈着していくことが明らかとなった．一方，噴霧火炎下流に進む程，熱

泳動速度は低下し，また，噴霧火炎が計測地点に到達してから境界層形成までの

期間が長期化することが示された．これらは，火炎速度の低下及び噴霧先端部の

大規模渦によるサンプラー先端部での流れの剥離に起因するものと推察され，下

流域では，すす粒子捕集量が低減している可能性が示唆された． 

上述の結果を踏まえ，火炎の位置によらず安定してすす粒子を捕集するためには，サ

ンプラー先端部での流体剥離を低減する，もしくはすす粒子を含んだ燃焼ガスを吸いだ

し，グリッド近傍に流動を誘起する方法が有効であると考えられる．それぞれの効果を

検討するため，”剥離抑制型サンプラー”及び”流動誘起型サンプラー”を製作し，従来型
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のすすサンプラーとその捕集量を比較した． 

4. 先端部に 60°の傾斜を持ったナイフエッジ形状の剥離抑制サンプラーを用いて，

すす粒子サンプリングを行い，その捕集量を調べた．従来サンプラーに比べ，z=80 

mm 及び 100 mm の位置ではすす粒子の捕集量が増加し，サンプラー形状を変更

することで一定の改善が見られた．しかしながら，z=120 mm では，サンプラー

形状によらずすす濃度に有意な差は見られなかった．これは，噴霧先端部がその

乱流構造により，噴霧軸からずれて，サンプラーに平行に衝突せず，剥離低減効

果を得られなかったためと考えられる． 

5. 流動誘起型サンプラーは，他方を真空引きした電磁弁を開閉することで，任意の

タイミングで燃焼ガスを吸いだし，管内に保持されたグリッドに燃焼ガスを暴露

する機構を有する．燃焼ガスの吸い込み量に限りがあるため，いずれの捕集位置

においても従来サンプラーよりも捕集量が少なかった．しかしながら，ショット

毎の捕集量のばらつきは，従来サンプラーの半分以下の水準となっており，再現

性の低い下流域においても安定して捕集が行われている．流動誘起型サンプラー

の場合，グリッド近傍の流れを真空引きにより誘起するため，捕集位置によって

変わる流れの影響を最小限にとどめて再現性を確保した捕集が可能となってい

るものと推測する． 

以上より，着火遅れ期間，熱発生率，すす生成挙動といった火炎構造は，サンプラー

侵襲によって変わらないが，これらのパラメータが同一と判断さる条件下においても，

ショット毎のばらつきによりすす粒子性状に比較的大きな差が生じる可能性があるこ

とに留意すべきである．また，ディーゼル噴霧火炎は位置によって流れが大きく変わり，

火炎下流域や周辺部では，流体の剥離により，従来のサンプラーでは捕集の困難である

ことが推測される．これらの領域において，流れの影響を低減できる流動誘起型サンプ

ラーの活用が期待される． 
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3.1 概要 

本章では，第 2 章で詳述した手法により捕集されたすす粒子を TEM によって観察解

析する過程について検討する．3.2「すす粒子の電子顕微鏡観察」では，TEM によるす

す粒子の観察・撮影方法について説明する．3.3「すす粒子電子顕微鏡撮影画像の解析」

では，すす粒子性状の解析理論及び撮影された画像の解析方法について説明する．3.3

「電子顕微鏡観察及び解析方法の検討」では，すす粒子の TEM 観察及び解析過程にお

いて検討すべき，グリッド上の位置によるすす粒子性状のばらつき，解析に必要な粒子

数，解析者個人差について詳述し，信頼性のある定量データ算出方法を提案する． 

 

記号 

Ar [K]  Projection area ratio of soot particles on TEM grid 

Ap [K]  Average cross section area of primary particles 

Aa [K]  Projection area of a soot aggregate 

Df [-]  Fractal dimension of soot aggregates 

dp [nm]  Primary particle diameter 

kf [-]  Prefactor of fractal dimension 

li [nm]  Distance from centroid of soot aggregate to primary particle center 

M [g]  Mass of a soot aggregate 

m [-]  Number of pixels in an aggregate 

np [-]  Number of primary particles per aggregate 

Rg [nm]  Gyration radius of a soot aggregate 

Rg-mass [nm]  Mass weighted gyration radius of a soot aggregate 

ri [nm]  Distance from centroid of soot aggregate to each pixel 

S [nm2]  Total area of an image 

Sa [nm2]  Total projection area of soot aggregates on an image 

z [mm]  Distance from injector nozzle tip 

 [-]  Overlap coefficient (=1.09) [3-7] 

p [g/cm3]  Density of soot particle (=2.0 g/cm3) [3-8, 3-9] 

 

  



第 3 章 電子顕微鏡によるすす粒子性状観察及び解析 

 

75 

 

3.2 すす粒子の電子顕微鏡観察 

3.2.1 透過型電子顕微鏡 

本研究で用いた透過型電子顕微鏡を図 3-1 に示す．熱電界放出型電子銃から電子線を

観察試料に照射し，試料を透過した電子の像を拡大して観察出来る．電子銃の加速電圧

は 200 keV，最小点分解能は 0.19 nm である．画像は CCD カメラ(Gatan Ultrascan 

1000/FIRST LIGHT)で撮影し，dm3 形式で電子データを取得した．撮影画像の解像度は

2048×2048 pixel である． 

 

Figure 3-1  Transmission electron microscope (JEOL, JEM-2100F). 

3.2.2 観察方法及び撮影条件 

ディーゼル噴霧火炎に直接暴露した TEM グリッドは，噴霧火炎中でのすす粒子の性

状をできるだけ維持した状態で観察するため，アルコール溶解分解，乾燥等の前処理を

行わず，そのまま電子顕微鏡に挿入し，室温で真空排気した後に観察を行った． 

TEM グリッドは直径にしてわずか 3 mm ではあるが，噴霧火炎に対して十分に小さ

いものではなく，噴霧火炎の進行方向や TEM グリッド保持部の形状により，グリッド 

 

Figure 3-2  Constant volume combustion chamber. 
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上の位置によりすす粒子性状が偏る可能性がある．そのため本研究では，図 3-2 に示す

ようにグリッド上の異なる 5 ヶ所で観察・解析を行うこととした．このグリッド上の位

置によるばらつきは，3.4.1「グリッド上の異なる位置におけるすす粒子性状のばらつき」

で定量的に議論している． 

 
Figure 3-3  Example TEM images of soot particles at magnifications of x6,000 (left) and 

x20,000 (right). 

すす粒子は 10～30 nm 程度の要素すす粒子が複数連なり，十数 nm から数百 nm に及ぶ

凝集体を形成している．複雑な 3 次元構造を有するすす粒子から，その要素すす粒径，

凝集体の大きさ，形状といった情報を抽出するために，図 3-3 に示すように，グリッド

上のすす粒子を倍率 6,000 倍と 20,000 倍で撮影した．倍率 6,000 倍の TEM 画像はグリ

ッド上のすす濃度や凝集体の大きさを解析するのに適しており，倍率 20,000 倍では要

素すす粒子の形状を視覚的に確認し要素すす粒径を計測するのに適している．各パラメ

ータの算出に必要な TEM 画像の枚数，すなわち解析に必要な粒子数については 3.4.2

「必要粒子数の算出」で検討している． 

 

Figure 3-4  Example Normally focused (left) and under focused (right) TEM images of soot 

particles. 
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火炎中のすす粒子は単独で存在する小さな要素すす粒子が多数観察されるため[3-1, 3-2, 

3-3]，時として TEM グリッドの背景の模様と判別が困難な場合がある．本研究では，こ

れらの判別のために図 3-4 に示すように同一の観察位置において焦点を変えた 2 種類の

画像を撮影している．左側が正焦点（normal focus），右側が不足焦点（under focus）で

撮影した画像である．不足焦点で撮影した場合，物体の周りでフレネル回折が生じるた

め，赤色の矢印で示すように粒子の輪郭に沿って白い線が観察される．このフレネル回

折[3-4]は立体構造を持つ物体が存在しなければ生じないため，背景の模様である場合は

青色の矢印で示すように不足焦点でも白い線は見られない．しかしながら，不足焦点の

画像は分解能が悪化する，拡大倍率がずれてしまう等の問題があるため，粒子の判別の

みに用いることとし，正焦点で撮影された画像を解析に使用する． 
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3.3 すす粒子電子顕微鏡撮影画像の解析 

3.3.1 すす粒子性状解析理論 

本研究では，火炎内のすす粒子の濃度，表面成長・酸化，凝集成長，凝集特性を示す

指標としてそれぞれ，すす投影面積比 Ar，要素すす粒径 dp，凝集体旋回半径 Rg，フラ

クタル次元 Df を定量的に評価することを目的としている．下記にそれぞれの解析理論

を記す． 

火炎内すす粒子の濃度を示す指標として，式 3-1 により TEM 画像上のすす粒子投影

面積比 Arを算出する． 

𝐴𝑟 =
𝑆𝑎

𝑆
        (3-1) 

ここで，Sa 及び S はそれぞれ，TEM 画像上のすす粒子投影面積及び画像総面積であ

る．一つの凝集体を構成する要素すす粒子数 npは，要素すす粒子断面積 Ap=dp
2/4 を用

いて以下の関係式(2)から近似的に算出した． 

𝑛𝑝 = (
𝐴𝑎

𝐴𝑝
)
𝛼

        (3-2) 

ここで，Aaは凝集体の投影面積である．は要素すす粒子の 3 次元的な重なりを 2 次

元画像から取得するための重畳補正係数である．この重畳補正係数については，1.15

という値を Medalia と Heckman が弾道凝集モデルのシミュレーション結果より報告し

ている[3-5]．また，Meakin らは弾道 CC(cluster-cluster)モデルのシミュレーションにより

1.08 という値を求めている[3-6]．本研究では，Megaridis らが実験的に求めた 1.09 とい

う値を用いた[3-7]．凝集体の大きさを示す，すす凝集体旋回半径 Rg は式 3-3 から求め

られる． 

𝑅𝑔
2 =

1

𝑛𝑝
∑ 𝑙𝑖

2
        (3-3) 

ここで，li は凝集体の重心から各要素すす粒子の中心までの距離である．しかしなが

ら，要素すす粒子には形状が不明瞭なものが多く，また重なっている粒子も多いため，

電子顕微鏡による 2 次元画像からこの関係式を用いて算出することは極めて難しい．そ

こで本研究では，ピクセルに基づいた以下の式 3-4 から凝集体旋回半径を算出すること

とした． 

𝑅𝑔
2 =

1

𝑚
∑𝑟𝑖

2        (3-4) 
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ここで，m 及び riはそれぞれすす凝集体像を構成するピクセル数及び凝集体図心から

各ピクセルまでの距離である．各凝集体の質量 M は，すす粒子の密度pを 2.0 g/cm3[3-

8, 3-9]と仮定して式 3-5 から求めた． 

M =
𝜋𝑑𝑝

3

6
𝑛𝑝𝜌𝑝       (3-5) 

すす凝集体の凝集特性を示すフラクタル次元は，式 3-6 で表わされる[3-10, 3-11]． 

𝑛𝑝 = 𝑘𝑓 (
𝑅𝑔

𝑑𝑝
)
𝐷𝑓

       (3-6) 

ここで，Df 及び kf はそれぞれ，すす凝集体のフラクタル次元及びその形状係数であ

る．火炎中のすす凝集体では Df 及び kf が未知数となるため，一つのすす粒子から両者

を算出することができない．そのため，式 3-6 の両辺に式 3-7 のように対数をとり，式

3-2 及び式 3-4 で得られる np，Rg/dpを代入し，複数の凝集体から近似的に Df及び kfを算

出する． 

ln(𝑛𝑝) = 𝐷𝑓 ln (
𝑅𝑔

𝑑𝑝
) + ln(𝑘𝑓)      (3-7) 
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3.3.2 すす粒子性状の解析方法 

本項では，3.3.1「すす粒子性状解析理論」で述べた解析理論に基づいて，すす粒子の

TEM 画像から，すす投影面積比 Ar，要素すす粒径 dp，凝集体旋回半径 Rg，フラクタル

次元 Dfを定量解析する方法について詳述する． 

図 3-5 に解析のために二値化した TEM 画像とその元画像を示す．TEM で見られるす

す粒子は奥行き方向の厚みの差により濃淡が生じ，またグリッド背景にも模様を有する

ため，閾値等の簡単な処理では凝集体形状の抽出は困難である．そのため，本研究では，

図 3-4 で示したように焦点の異なる 2 種類の画像を比較し，手動で図 3-5(b)に示す二値

化画像を作成している．図 3-5(b)の二値化画像を用いて，式 3-1 に基づき白色ピクセル

数を画像上全ピクセル数(2048×2048)で除算することにより，グリッド表面上すす粒子

濃度の指標となるすす粒子投影面積比 Arを算出した． 

 

Figure 3-5  Examples of (a) original and (b) binarized images of soot particles for image post 

processing. 

要素すす粒径 dp，凝集体旋回半径 Rg，フラクタル次元 Dfの算出に必要な凝集体投影

面積 Aa 及び凝集体構成要素すす粒子数 np は，米国サンディア国立研究所から提供して

いただいた，MATLAB で作成された画像解析プログラム”SootFinder”を用いて[3-12]，図

3-5 の処理を施した画像を解析することで算出している．図 3-6 に画像解析プログラ

ム”SootFinder”のスクリーンショット画像を示す．本プログラム上で，粒径計測の他に

二値化画像の編集，nm/pixel の校正を行うことができる． 

まず，要素すす粒径計測について説明する．要素すす粒径の計測は，凝集体内要素す

す粒子の形状を認識することができ，同時により多くの要素すす粒子を観察できる，倍

率 20,000 倍の TEM 画像を用いて行った．要素すす粒子には様々な形状のものが存在

し，複雑な 3 次元構造をしている凝集体内で，要素すす粒子の奥行き方向の重なりを汎

用のソフトウェア等で検出することは容易ではない．2015 年には Kook らより CED 法

（Canny Edge Detection）及び CHT 法（Circular Hough Transform）を利用した，自動粒径

アルゴリズムが提案されているが[3-13]，手動計測をもとにした校正が必要なこと，画

像のコントラストや解像度により算出される結果に影響が出ることが課題となってい 
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Figure 3-6  Screen shot of MATLAB based analysis software named “SootFinder” [3-12]. 

る．本研究では，現状で最も精度が高いと考えられる手動計測で要素すす粒径を算出す

ることとしている．図 3-7 に”SootFinder”上で行われる粒径計測の例を示す．本研究で

は，単独で存在する要素すす粒子とすす凝集体を構成する要素すす粒子の両方において，

形状を明確に認識できる粒子についてのみ計測を行い，形状が円形でない粒子が多いた

めそれぞれの粒子について 2 軸方向に計測を行った．なお，本計測では解析にかける画

像の前処理や膨大な量の粒子の計測をほとんど手作業で行っているため，複数人の解析

者で分担して行っている．特に粒径計測は解析者各自が粒子形状を判断しなければなら

ないため，解析者間での計測結果が異なることが懸念されている．3.4.3「解析者個人差

の影響」で，解析者間個人差が粒径計測結果に与える影響を定量的に議論している． 

 

Figure 3-7  Screen shot of dp measurements. 

 

インジェクタノズル先端から 60 mm の位置で火炎内から直接すす粒子を捕集した

TEM グリッドを，グリッド上の異なる 5 ヶ所で撮影し，それらの撮影画像を合計 25 枚

解析して得られた要素すす粒径ヒストグラムを図 3-8 に示す．横軸に要素すす粒径，縦

軸に計測回数を示している．全計測回数は 3,594 回となっている．要素すす粒径は 10 

nm から 30 nm にかけて多く分布しており，正規分布の様なヒストグラム形状となるこ
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とが示された．算術平均要素すす粒径はおよそ 20 nm となった．この要素すす粒径の値

は，供試燃料として軽油を用いた場合の実エンジン排気中すす粒子の TEM による計測

値[3-14, 3-15, 3-16]に比べてやや小さいが，エンジンの運転条件によっては近い値とな

る報告例も見受けられる[3-17]． 

 

Figure 3-8  Diameter histogram of primary particles directly sampled in diesel spray flame at 60 

mm from the injector nozzle. 

ここで示した要素すす粒径ヒストグラムには，前述したように単独で存在する要素す

す粒子と凝集体を形成する要素すす粒子の両方が含まれている．凝集体が大きくなるほ

ど，要素すす粒子の重なりが増加し，複雑な構造となるため，判別の容易な比較的小さ

い凝集体内の要素すす粒子に計測数の重みがつくことが懸念される．そこで，凝集体旋

回半径と凝集体毎の平均要素すす粒径の関係を調査した．結果を図 3-9 に示す．横軸に

凝集体旋回半径，縦軸に各凝集体の平均要素すす粒径を示す．赤い波線は全凝集体の平

均要素すす粒径を表しており，上で述べた通りおよそ 20 nm である．凝集体が大きくな

るに従い，要素すす粒径の計測数が増えるため，凝集体毎の平均粒径のばらつきは小さ

くなるが，凝集体の大きさと凝集体毎の平均粒径との間に明らかな系統的な傾向の違い 

 

Figure 3-9  Distribution of primary particle mean diameter within each aggregate over gyration 

radius of the aggregates. 
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は見られない．すなわち，判別及び計測が容易な要素すす粒子に重みがつくことで，粒

径分布や平均粒径は影響を受けていないと判断できる． 

続いて凝集体旋回半径の解析について説明する．凝集体旋回半径は，凝集体形状の判別

が容易で，かつ，統計的に十分な粒子を捉えることができる，倍率 6,000 倍の TEM 画

像を用いて解析を行った．TEM 画像を図 3-4 に示すように二値化し，凝集体投影形状

から式 3-4 より凝集体旋回半径を算出した．インジェクタノズル先端から 60 mm の位

置で捕集したすす粒子について解析を行って得た，すす凝集体旋回半径ヒストグラムを

図 3-10 に示す．解析した凝集体の総数は 1,098 個である．このデータ数の中には，前節

と同様に単独で存在する要素すす粒子も全て凝集体として含まれている．算術平均すす

凝集体旋回半径はおよそ 22 nm である．またこの値は，運転条件，捕集方法等多くの影

響因子が含まれ直接比較は困難ではあるが，過去に報告されている軽油を燃料とするエ

ンジン排気中すす凝集体の TEM を用いた計測値（50–130 nm）[3-14, 3-15, 3-16, 3-17]を

大きく下回っている．単独で存在する要素すす粒子や数個の要素すす粒子から構成され 

 

Figure 3-10  Histogram of gyration radius of soot aggregates directly sampled in diesel spray 

flame at 60 mm from the injector nozzle. 

 

Figure 3-11  Mass distribution of soot aggregates directly sampled in diesel spray flame at 60 

mm from the injector nozzle. 

50 100 150

200

400

600

0

Radius of gyration of soot aggregates Rg [nm]

N
u
m

b
e
r 

o
f 

a
g
g
re

g
a
te

s z= 60 mm
mean: 21.6 nm
total #: 1098

50 100 150

10

20

30

0

Radius of gyration of soot aggregates Rg [nm]

T
o
ta

l 
m

a
s
s
 o

f
s
o
o
t 

a
g
g
re

g
a
te

s
 m

 [
g
] z= 60 mm

mean: 43.4 nm
total #: 1098

[x10
-15

]



第 3 章 電子顕微鏡によるすす粒子性状観察及び解析 

 

84 

 

る小さな凝集体もデータに含まれており，またそれらが個数として大きな割合を占めて

いることが，算術平均値を小さくしていると考えられる．また，本研究で示している要

素すす粒子の大きさは“直径”であり，凝集体の大きさを“半径”で示していることにも注

意が必要である． 

上述した個数として大きな割合を占めている独立した要素すす粒子や小さな凝集体

は，体積や質量としては個数に比べて相対的に大きな割合を示さない．例えば旋回半径

が 100 nm を超える大きな凝集体は，数十から数百個の要素すす粒子から形成されるた

め，1 粒でも質量としては大きな割合を示す．そこで，図 3-10 に示した旋回半径の凝集

体個数分布を質量分布に換算したものを図 3-11 に示す．この質量分布は平均要素すす

粒径，各凝集体を構成する要素すす粒子数，及びすす粒子の密度[3-8, 3-9]を用いて式 3-

5 から算出した．旋回半径の質量分布は図 3-10 に示した個数分布とは大きく異なる傾

向を示している．凝集体が大きいほど凝集体の質量も大きくなり，質量に重みの付いた

分布を示している．ここで，質量重み付け平均旋回半径は，各凝集体の旋回半径 Rgi 及

び質量 Miから，式 3-8 により算出する． 

𝑅𝑔−𝑚𝑎𝑠𝑠 =
∑𝑅𝑔𝑖×𝑀𝑖

∑𝑀𝑖
       (3-8) 

z=60 mm の位置で得られた質量重み付け平均旋回半径はおよそ 43 nm であり，上述の

個数換算算術平均値に比べて大きな値となっているが，依然として前述した過去に報告

されている排気中のすす凝集体の値を下回っている[3-14, 3-15, 3-16, 3-17]． 

最後に，すす粒子の凝集特性の指標となるフラクタル次元について説明する．フラク

タル次元の算出には，要素すす粒径 dp，凝集体旋回半径 Rg，凝集体内要素すす粒子数 np

が必要となるので，ここではまず倍率 20,000 倍の TEM 画像を用いて解析を行う．フラ

クタル次元算出に用いる TEM 画像の倍率の選定については後述する．フラクタル次元 

 
Figure 3-12  Logarithmic plots of Rg/dp for soot in diesel spray flame. Each open circle 

represents a measured soot aggregate. The slope of the linear regression lines represents the fractal 

dimension Df. 
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を算出するために作成した，z=60 mm の位置における凝集体旋回半径対要素すす粒径比

Rg/dpと凝集体内要素すす粒子数 npの対数表示グラフを図 3-12 に示す．倍率 20,000 倍の

画像から凝集体毎に ln(Rg/dp)及び ln(np)を算出し，凝集体毎にプロットされている．す

べてのプロットから近似直線を取得し，式 3-7 よりその傾き及び切片からフラクタル次

元 Df と形状係数 kf を算出する．ただし，要素すす粒子単独で存在するモノマー及び 2

粒のダイマーは，凝集パターンが一通りしかなく解析に含めるのは不適切であるため，

近似直線の算出は np>3 の凝集体を対象としている．グラフより，得られた Df及び kfは

それぞれ 1.73 及び 2.03 であった．すす凝集体は 3 次元構造であるため，フラクタル次

元は最大で 3 までの値をとり得るが，ここで得られた 1.73 という値は比較的低く，デ

ィーゼル噴霧火炎内のすす凝集過程が拡散律速であることを示唆している[3-10]．拡散

律速凝集過程では，粒子同士が衝突した場合，高い確率で付着・凝集するため，形成さ

れる凝集体は鎖状構造となることが知られている[3-7,3-18]．条件の大きく異なる大気圧

下でのバーナー拡散火炎で生成されたすす粒子でも同程度の値が得られていることか

ら[3-19]，拡散燃焼という共通の燃焼形態の下ではすす粒子は同様の凝集過程を経るも

のと推察される． 

続いて，フラクタル次元算出に使用する TEM 画像の撮影倍率について議論する．図

3-9 に示すように要素すす粒径は凝集体毎に大きく異なるため，凝集体毎に平均要素す

す粒径を取得できる倍率 20,000 倍の TEM 画像が適しているが，視野範囲が限られるた

め，解析にかけられる凝集体数が少ない．一方で倍率 6,000 倍の画像を用いた場合，画

像の解像度が低く，凝集体毎の平均要素すす粒径は得られないものの，解析にかける凝

集体数が増すため，信頼性が向上するというトレードオフの関係にある．そこで，凝集

体毎に要素すす粒径を与えることがどの程度有用であるかを試算し，使用する撮影倍率

を検討する．倍率 6,000 倍の画像を使用する際は，凝集体毎の要素すす粒径を取得でき

ないため，倍率 20,000 倍の画像で取得した，グリッド上の観察位置毎の平均要素すす 

 

Figure 3-13  Logarithmic plots of Rg/dp for soot in diesel spray flame at z=60 mm calculated 

using (a) averaged dp per aggregate and (b) averaged dp per on-grid location [3-20]. 
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粒径をすべての凝集体に適用することとなる．ここでは，解析過程に与える影響を調査

するため，同一の倍率 20,000 倍の TEM 画像 25 枚において，従来の倍率 20,000 倍の手

法と，6,000 倍の手法の両方を適用して得た解析結果を比較した．つまり，同一の TEM

画像に対し，凝集体毎に算出した dp を用いた場合と全凝集体について共通の dp を用い

た場合のフラクタル次元算出結果を比較した．図 3-13(a)，(b)にそれぞれ，凝集体毎の

dp と共通の dp を用いた場合の結果を示す．グラフのプロット 1 つが凝集体 1 個のデー

タに対応している．フラクタル次元算出のための近似直線を，モノマー及びダイマーを

含めて解析したものを赤線で，含めないで解析したものを黒線で示す．それぞれの場合

においての解析にかけられた凝集体サンプル数を凡例の一番下に示す．同一の画像を計

測しているので，(a)，(b)ともにプロット数は等しいが，共通の dp で解析している図 3-

13(b)のプロットは(a)と比べ ln(Rg/dp)が低い方に広がって分布していることがわかる．グ

ラフ左下部分のプロットは単独で存在するモノマーや構成要素すす粒子数の少ない小

さな凝集体を表しており，これらに対し，実際よりも大きな要素すす粒径を用いて算出

したためにこのような差が生じたと考えられる．しかしながら，構成粒子数の多い右上

部分では(a)と(b)の間に大きな差は見られない．また，フラクタル次元の値については構

成要素すす粒子数の閾値がない場合，凝集体毎の dpで 1.85，共通の dpで 1.95 と大きく

異なったが，閾値を n>3 にした場合，それぞれ 1.74 及び 1.73 という近い値となった．

なお，図中の黒い破線は構成粒子数 n=3 を示しており，閾値 n>3 の場合，破線よりも上

に存在する凝集体についてのみ解析を行っている． 

 
Figure 3-14  Plots of averaged primary particle diameter per aggregate in diesel spray flame at 

z=60 mm [3-20]. 

図 3-14 に解析にかけられた凝集体とその平均要素すす粒径をプロットしたものを示

す．図 3-9 で示したものと同一のものであるが，本グラフでは n=3 以下の凝集体を黒丸

で示している．図 3-9 で述べたように凝集体毎の要素すす粒径の平均値は凝集体が大き

くなるほど計測回数が増えるため，全体の平均値に収束していく．そのため，図 3-13 の

グラフ右上部分の大きな凝集体に関しては，(a)，(b)いずれの場合においても，近い分布

となっていると推察される．また，閾値を設けることでフラクタル次元の値が近くなっ
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たのは，図 3-14 の黒丸で示す，平均値とはかけ離れた要素すす粒径を持つ小さな凝集

体を解析から外したためだと考えられる．従って，閾値を設け，モノマーやダイマーを

解析から外すことで，懸念していた共通の dp を用いることによる解析結果の信頼性の

低下は抑えることができ，倍率 6,000 倍の画像から算出した凝集体旋回半径に 20,000 倍

で計測した平均要素すす粒径を組み合わせることで最も信頼性の高いデータを得られ

ることが示唆された． 

図3-15に撮影倍率6,000倍と20,000倍のTEM画像を組み合わせた解析結果を示す．

6,000倍のTEM画像を用いたことで，凝集体サンプル数は774個となり，20,000倍のとき

の倍以上に増えている．閾値n=3付近からグラフ右上までおおむね均等にプロットが分

布しており，大きな凝集体サンプルが不足する撮影倍率20,000倍の場合よりも信頼性の

高いデータと言える．算出されたフラクタル次元の値は1.81となり，上述の倍率20,000

倍のTEM画像から算出したものとも近い値となっている． 

 

Figure 3-15  Logarithmic plots of Rg/dp for soot in diesel spray flame at z=60 mm calculated 

combining averaged dp per on-grid location from x20,000 TEM images wih Rg from x6,000 TEM 

images. 

以上より，本項では投影面積比Ar，要素すす粒径dp，凝集体旋回半径Rg，フラクタル

次元Dfの算出方法について説明・検討を行った．ディーゼル噴霧火炎すす粒子濃度の指

標となるすす粒子投影面積比は，より多くのすす凝集体を撮影できる倍率6,000倍の

TEM画像を手動で二値化することで算出する．要素すす粒径の算出については，より解

像度の高い倍率20,000倍のTEM画像から解析者が判別できるもののみを手動で計測す

ることとした．凝集体旋回半径は投影面積比の算出に用いたものと同一の画像を使用し，

その質量分析を算出することとした．フラクタル次元は，よりサンプル数を確保するた

め，倍率6,000倍のTEM画像から得られる凝集体旋回半径及び倍率20,000倍の画像から得

られる平均要素すす粒径を組み合わせて算出することとした．ここで説明した解析方法

をもとに，次節以降で観察・解析過程で生じ得る不確かさを検討すると共に，ディーゼ

ル噴霧火炎内すす粒子性状について議論する．  
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3.4 電子顕微鏡観察及び解析方法の検討 

3.4.1 グリッド上の異なる位置におけるすす粒子性状のばらつき 

前述した通り，火炎幅 10～30 mm 程度，到達距離 120 mm 程度のディーゼル噴霧火炎

に対し，直径 3 mm の TEM グリッドは十分に小さいと言えるものではなく，噴霧火炎

の進行方向や半径方向，また TEM グリッド保持部の形状により，グリッド上の位置毎

ですす粒子の捕集量やその性状に偏りが生じる可能性がある．本項では，図 3-2 に示す

ようにグリッド上の異なる 5 ヶ所で観察・解析を行い，観察位置によってすす粒子性状

に系統的なばらつきを生じるかを定量的に検討する． 

 

Figure 3-16  Example TEM images of soot particles at different on-grid location at 

magnifications of x6,000 (top) and x20,000 (bottom). 

本解析には，3.3.2「すす粒子性状の解析方法」で示したものと同一の，噴孔から 60mm

の位置で捕集したグリッドサンプルを用いた．図 3-16 にグリッド上の各観察位置にお

けるすす粒子の TEM 画像を撮影倍率別で示す．上段の倍率 6,000 倍の TEM 画像から，

すす濃度はグリッド上の位置によって大きく異なることがわかる．また，観察位

置”upper”は他の位置に比べ大きい凝集体が多く，”left”については小さい凝集体が多い 

 

Figure 3-17  Projection area ratio of soot particles at different on-grid locations directly sampled 

at 60 mm from the injector nozzle tip [3-20]. 
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等の定性的な差が見受けられる．倍率 20,000 倍の TEM 画像からもすす濃度の差は見ら

れるが，凝集体を構成する要素すす粒子の大きさは，見た目の印象からは大きな差は見

られない． 

図 3-16 の 6,000 倍の TEM 画像から算出した投影面積比を図 3-17 に示す．解析には各

位置につき 1 枚の TEM 画像を用いた．TEM 画像から受けた印象通り，観察位置によっ

て濃度に大きな差が生じていることが示された．最も濃度の高い” right”と最も低い”left”

ではその値に倍以上の差が生じており，全体の平均値からの差としても±40%程度のば

らつきを有することが示唆された． 

 
Figure 3-18  Normalized histogram of primary particle diameter for each on-grid location [3-

20]. 

次に，観察位置毎の要素すす粒径ヒストグラムを正規化したものを図 3-18 に示す．

ここでは観察位置毎に倍率 20,000 倍の TEM 画像を 5 枚ずつ，計 25 枚の画像を解析し

た．計測回数は観察位置”bottom”から順に 610，684，504，1,200，596 回であった．計

測回数が少ないため，図 3-8 に示すほどヒストグラム形状は滑らかではないが，どの位

置もピークは 20 nm 付近であり，ヒストグラム形状そのものも互いにおおむね近いもの

となっている．平均値は観察位置”bottom”から順に 20.3 nm，21.4 nm，20.3 nm，18.6 nm，

21.7 nm であり，±7%程度のばらつきとなった． 

同様に，投影面積比を算出したものと同一の，倍率 6,000 倍の TEM 画像を用いて解

析した凝集体旋回半径の質量分布を図 3-19 に示す．解析にかけられた凝集体数は観察

位置”bottom”から順に 279，243，119，324，133 個であった．凝集体サンプル数が少な

いため，要素すす粒径ヒストグラムよりもさらに分布形状が乱れているが，おおむねど

の分布も 30 nm から 40 nm の間にピークを有している．平均値は観察位置”bottom”から

順に 43.3 nm，42.7 nm，39.5 nm，39.0 nm，51.6 nm であり，±14%程度と比較的大きな

ばらつきとなった． 

また，ここで投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径の間には 2.3.3「単発ディー

ゼル噴霧火炎の再現性」図 2-14 に見られたような相関が見られなかった．このことか
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ら，火炎中での分布はグリッド上の局所的な性状の差に影響を与えるものでないと推察

される． 

 

Figure 3-19  Mass distribution of soot aggregates for each on-grid location [3-20]. 

この位置毎の差が規則性のない単なるばらつきによるものなのか，または，グリッド

の噴霧に対する設置向きや火炎内位置等による系統的な傾向を持った依存性よるもの

なのかを調べるために，最も観察位置毎の差が大きかった投影面積比について，噴霧火

炎中の異なる位置 6 ヶ所で同様の解析を行い比較した．その結果を図 3-20 に示す．そ

れぞれのプロットは各火炎内位置におけるグリッドサンプルの観察位置毎の解析結果

を表している．このグラフから火炎中のどの位置においてもグリッド上の観察位置の間

で濃度に大きな差を生じているが，その濃度差に系統的な傾向は見られない．従って，

観察位置毎のすす濃度の差は，噴霧火炎内すす粒子の空間的及び時間的に不均一な濃度

斑等による，不規則なばらつきにより生じていると考えられる． 

 

Figure 3-20  Projection area ratio of soot particles at different on-grid locations directly sampled 

at 40 to 90 mm from the injector nozzle [3-20]. 
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以上の結果からグリッド上の位置によってすす粒子の濃度は大きな差を生じた．また，

要素すす粒子及び凝集体の大きさについては濃度ほどではないものの比較的大きな差

を生じた．この観察位置による性状の差は，エンジン筒内から捕集されたすす粒子につ

いても確認されている[3-3]．しかしながら，これらの観察位置によるすす粒子性状の差

には系統的な傾向はなく，噴霧火炎内の時空間的に不均一な性状のばらつきによるもの

であると考えられる．このことから，捕集行程等により系統的な性状の差が生じないこ

とが示されたが，同時に，限られたグリッド上の位置でかつ，少量の粒子数のみからす

す粒子性状を解析することで，ばらつきにより偏った解析結果が算出される可能性が高

くなることが示された．ディーゼル噴霧火炎内すす粒子性状の差を議論する場合，これ

らのばらつきにより生じる不確かさを抑えるため，グリッド上の複数の位置で十分な粒

子数を解析する必要がある．3.4.2「必要粒子数の算出」で，粒子性状の定量値を収束さ

せるのに必要な粒子数について検討する． 

3.4.2 必要粒子数の算出 

これまでの解析結果でも見られているように，要素すす粒子には 10 nm から 40 nm に

達するものまであり，またそれらが複数連なり，十数 nm から数百 nm に及ぶ凝集体を

形成している．このように多分散粒子がグリッド上の位置毎にばらつきを有しながら無

数に存在している中から，その代表値を抽出するのにどの程度のサンプル粒子数が必要

となるのかを本項で検討する．ここでは要素すす粒径及び凝集体旋回半径を対象とし，

その平均値がどの程度のサンプル数で収束するのかで必要な粒子数を判断した．図 3-21

に要素すす粒径の結果を示す．解析には 3.4.1 で用いたものと同一のデータを使用して

おり，各観察位置につき 5 枚，合計 25 枚の TEM 画像を解析している．横軸に計測回数

をとっており，この計測回数”n”番目までの算術平均値を縦軸にとっている．つまり，

各位置における終端平均値が，3.4.1 に示したそれぞれの平均値である 20.3 nm，21.4 nm， 

 
Figure 3-21  Averaged primary particle diameter variation with sample number. The legend 

“total” represents the sequence of data sets from 5 observation locations as indicated above. The 

broken lines show ±1 nm range from the terminal value [3-20]. 
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20.3 nm，18.6 nm，21.7 nm に対応している．また，黒の実線で描かれた”total”は全ての

観察位置の結果を，”bottom”，”center”，”left”，”right”，”upper”の順に合わせたものであ

り，その終端平均値はグリッド 1 枚分の平均値 20.2 nm に対応している．この"total"の

終端平均値から±1 nm の範囲を黒の破線で示す．この図から計測回数 500 回を過ぎたと

ころで，それまで比較的大きな変動を示していた平均値が緩やかになっていることが確

認された．特に"total"を見ると，各位置の粒径の差を反映し，緩やかに平均値は変動す

るが計測回数が 2,500 回を超えたあたりから終端平均値の±1 nm の範囲に収束すること

が示された． 

同様の解析を凝集体旋回半径についても行った．その結果を図 3-22 に示す．こちら

も同様に 3.4.1 で用いたものと同一の，倍率 6,000 倍の TEM 画像 5 枚を解析に使用して

いる．横軸に凝集体解析個数，縦軸に算術平均凝集体旋回半径をとっている．なお，こ

こで示している平均値は個数平均であり，3.4.1 で示している質量重み付旋回半径とは

一致しない．凝集体旋回半径についても要素すす粒径と同様に，計測回数が増えるのに

応じて平均値が収束していく傾向が見られる．黒の破線で示しているのが終端平均値か

ら±2 nm の範囲である．この図から凝集体旋回半径に関しては，サンプル数が 1,000 個

を超えたあたりから終端平均値の±2 nm の範囲に収束することが示唆された．”total”の

最後が僅かに上昇しているが，これは観察位置"upper”が他に比べ極端に大きな値をとっ

たためだと考えられる． 

 
Figure 3-22  Averaged aggregate gyration radius variation with sample number. The legend 

“total” represents the sequence of data sets from 5 observation locations as indicated above. The 

broken lines show ±2 nm range from the terminal value [3-20]. 

以上の結果から，要素すす粒子は計測回数 2,500 回以上，凝集体はサンプル数 1,000

個以上をグリッド上の異なる位置からとることで平均値にしてそれぞれ±1 nm 及び±2 

nm の精度を持った計測を行えることが示された． 
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3.4.3 解析者個人差の影響 

3.3.2「すす粒子性状の解析方法」で述べたように，すす粒子性状の解析には，汎用の

ソフトウェアでは困難な TEM 画像中からすす凝集体形状を抽出する行程と凝集体内の

要素すす粒子径を計測する行程を手動で行っている．3.4.2「必要粒子数の算出」で示さ

れた通り，数千粒ものすす粒子を一人の解析者で担当するのは現実的ではなく，本研究

では，複数の解析者により分担して手動処理・計測を行っている．本項では，異なる解

析者間で生じ得る個人差が解析結果に与える影響を検討する． 

上述の手動行程により最も影響を受ける要素すす粒径及び凝集体旋回半径を対象と

し，同一の，倍率 20,000 倍の TEM 画像 5 枚を，解析経験者 4 名，未経験者 5 名，合計

9 名の解析者により解析し，その結果を比較した．ここで解析経験者とは本研究室にお

いてこの TEM 画像解析を 1 年以上経験している者を指す．まず，要素すす粒径計測結

果について述べる．図 3-23 に異なる解析者による粒径計測画像の一例を示す．上段が

解析経験者，下段が未経験者となっている．緑色の線 1 本が計測一回分に相当する．上

段の画像から，解析経験者は互いに同一の要素すす粒子を同程度の大きさで計測してい

ることがわかる．一方で，解析未経験者は他の解析者とは異なる要素すす粒子を多く選

定しており，また，同一の粒子においても異なる大きさで計測していることが示された． 

 

Figure 3-23  Example images of dp measurements of experienced (top) and inexperienced 

(bottom) operators [3-20]. 

次に，粒径計測結果から算出した，正規化されたヒストグラムを図 3-24 に示す．解

析経験者の計測回数は 400 回前後であり，未経験者の 300 回前後と比べ，やや多い．本
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研究では判別できる粒子にのみ計測を行っているが，粒子を判別する能力によりこのよ

うな差が出ていると考えられる．未経験の解析者 F は計測回数が 918 回と多く，平均値

も経験者のもの近い値となっているが，図 3-23 に見られるように凝集体内を隙間なく

計測することにより，判別が困難な領域まで粒子として計測してしまい，ヒストグラム 

 

Figure 3-24  Normalized histogram of primary particle diameter for (a) experienced and (b) 

inexperienced operators [3-20]. 

形状が大きく異なる結果となっている．また，図 3-24 (a)から，経験者のヒストグラム

は正規分布のように滑らかであり，解析者間で似た形状を示している．また平均値に関

しても解析者 A から順に 22.3 nm，23.8 nm，22.6 nm，22.2 nm と非常に近い値となって

おり，±3.5%程度の差に収まっている．一方，未経験者のヒストグラムには計測回数が

少ないことによる形状の乱れが見られ，互いに近い形状をしているとは言えない．平均

値に関しては解析者 E から順に 30.5 nm，22.8 nm，32.2 nm，28.4 nm，27.6nm となって

おり，±17%程度の大きな差を生じている．このことから，複雑な 3 次元構造を持つす

す凝集体内から要素すす粒子を判別することは容易ではないが，一定の解析経験を積み，

粒子同士の重なりを考慮すること，判別できる粒子のみを計測することで同様の基準で

粒径計測が可能となることが示された． 

 

Figure 3-25 Mass distribution of soot aggregates for 9 different operators [3-20]. 
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次に凝集体旋回半径の解析結果について述べる．図 3-25 に異なる解析者により算出

された凝集対旋回半径の質量分布を示す．図 3-25 には解析者 9 名全員分のデータが示

されている．この図から，要素すす粒径とは対照的に，解析者間，また，解析経験の有

無によらず，近い凝集体旋回半径質量分布が算出されることが示された．平均値は 32.5 

nm から 35.8 nm の間に収まっており，±5%程度の差となっている．このことは，解析

者全員が同一の TEM 画像から同一の凝集体を選定し，解析にかけていることを意味し

ている．すなわち，TEM 画像中から凝集体を選定することは比較的容易であることが

わかった． 

以上の結果から，要素すす粒径計測はある一定の解析経験を積むことで，解析者間で

同様の基準で計測が可能となり，個人差の影響を抑えられることが示された．また，凝

集体旋回半径については特別な解析経験を積むことなく，比較的容易に解析者間で同様

の基準により算出できることが示された．  



第 3 章 電子顕微鏡によるすす粒子性状観察及び解析 

 

96 

 

3.5 本章のまとめ 

ディーゼル噴霧火炎中から捕集されたすす粒子の性状を TEM 観察・解析によって，

定量的に評価する方法を提案し，その行程において生じる不確かさを検討した．以下に

得られた結論を示す． 

1. 10 nm 程度の小粒子から数百 nm の大きな粒子までが混在する火炎中の粒子にお

いて，凝集体構造とその内部の要素すす粒子構造を同時に把握するためには，異

なる 2 つの撮影倍率(6,000 倍及び 20,000 倍)ですす粒子の電子顕微鏡画像を撮影

するのが有効であることが確認された．捕集された粒子性状をグリッド上の複数

の観察位置で比較したところ，投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径に有

意な差があることが確認された．これらの差は，時空間的に不均一な火炎構造に

より生じているものと考えられ，グリッド上の位置による規則性はないものの，

一点のみのすす粒子性状を解析し，代表値とすることは大きな誤差を生じさせる

要因となることを示唆している．また，このようにグリッド上に不均一に分布す

る粒子においては，要素すす粒子では 2,500 回以上，凝集体では 1,000 個以上の

サンプルについて解析を行うことで，ばらつきを抑え，それぞれ±1 nm 及び±2 nm

程度の精度で算出が可能であることが示された． 

2. すす粒子凝集体を構成する要素すす粒子は大小様々で形状も不明瞭なものが多

く，複雑な 3 次元構造をしている凝集体の二次元画像から要素すす粒径を抽出す

るには人の目によって判断し，手動で計測するのが最善であるが，同時に解析者

個人の判断に委ねられることで不確かさが生じる．解析経験の異なる 9 名の解析

者で同一の粒子を計測したところ，1 年以上の解析経験により，計測誤差を±5%

程度に抑え，解析者間で同様の基準での計測が可能となることが示された． 

以上から，グリッド上の複数の観察位置ですす粒子の電子顕微鏡写真を取得し，一定

の解析経験を持った解析者が，要素すす粒子では 2,500 回以上，凝集体では 1,000 個以

上のサンプルについて解析を行うことで，電子顕微鏡観察及び解析を行う上で生じ得る

不確かさを最小に抑えて火炎中でのすす粒子性状を抽出することが可能となる． 
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4.1 概要 

本章では，第 2 章及び第 3 章までで検討してきた手法をディーゼル噴霧火炎に適用

し，従来の方法で得られなかった火炎中の定量的なすす粒子性状を取得し，筒内すす粒

子生成・酸化過程の知見を深める．4.2「噴霧軸上の変化」では，定容燃焼器内で模擬し

た単発ディーゼル噴霧火炎の異なる噴霧軸上の位置からすす粒子を捕集，TEM 観察・

解析し，自由噴霧におけるすす粒子生成・酸化過程の基礎的な理解を構築する．4.3「噴

霧火炎の壁面衝突が壁面付着すす粒子性状に与える影響」では，筒内現象の中でも特に

すす粒子生成・酸化過程に影響を与える噴霧火炎の壁面衝突現象を，定容燃焼器内で模

擬し，すす粒子性状を定量評価することでその影響を検討する．4.4「本手法の今後の発

展性」では，本研究で確立した手法を応用し，筒内すす生成・酸化過程のさらなる現象

理解のための取組として，時間分解サンプリング及びすす粒子の微細構造観察を試みる．

また，本手法の実用性を示すために，TEM 解析で得られる定量データから検証用デー

タ算出を試みる． 

 

記号 

Ar [K]  Projection area ratio of soot particles on TEM grid 

As [nm2]  Particle surface area 

Ca [-]  Self preserving size distribution factor 

Cmin [#]  Minimum number of carbon atoms consisting particle nucleus 

Cs-coag [g/particle] Production amount of carbon by coagulation per particle 

Cs-nuc_sur [g/particle] Production amount of carbon by surface reaction per particle 

Cs-particle [g/particle] Production amount of carbon per particle 

Cs [mol/cm3] Net production amount of carbon 

csca [m2]  Scattering cross section of particle 

Dsoot [nm]  Predicted soot particle diameter 

Df [-]  Fractal dimension of soot aggregates 

dp [nm]  Primary particle diameter 

fv [-]  Soot volume fraction 

G [-]  Spherical particle factor 

ILII [-]  Signal intensity of Laser Induced Incandescence 

ILS [-]  Signal intensity of Laser Scattering 

k [-]  Wave number(=2/) 

ka [1/s]  reaction rate of active site 

kb [1/s]  reaction rate of inactive site 

kB [J/K]  Boltzmann constant (=1.38×10-23 J/K) 

kf [-]  Prefactor of fractal dimension 
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knuc [1/s]  reaction rate of nucleation 

ksg [1/s]  reaction rate of surface growth 

kz [1/s]  reaction rate 

M [g]  Mass of a soot aggregate 

MC [g/mol]  Molar weight of carbon atom (=12 g/mol) 

MOH [g/mol]  Molar weight of OH (=17 g/mol) 

Msur [g/aggregate] Production rate of carbon by surface reaction per aggregate 

Magg [g/aggregate] Production rate of carbon per aggregate 

Msur-pri [g/primary] Production rate of carbon by surface reaction per primary particle 

m [-]  Refractive index of soot particle 

N [-]  Relative number density of soot derived from LII/LS measurement 

NA [#/mol]  Avogadro constant (=6.02×1023 #/mol) 

Ncoag [#/cm3]  number of aggregated soot particles by collision 

Nnuc [#/cm3]  number of produced soot particles by nucleation 

Nsoot [#/cm3]  number density of soot particles 

PC2H2 [Pa]  Partial pressure of acetylene 

PO2 [Pa]  Partial pressure of oxygen 

np [-]  Number of primary particles per aggregate 

R [J/(K∙mol)] Gas constant (=8.314 J/(K∙mol)) 

Rg [nm]  Gyration radius of a soot aggregate 

Rg-mass [nm]  Mass weighted gyration radius of a soot aggregate 

Sf [nm]  Fringe separation 

uflame [m/s]  Spray flame flow velocity 

V [nm3]  Particle volume 

vgl [%]  Error in soot morphology derived from on-grid location fluctuation 

vo [%]  Error in soot morphology derived from operator difference 

vs [%]  Error in soot morphology derived from shot-by-shot fluctuation 

vtotal [%]  Error in soot morphology derived from error propagation 

z [mm]  Distance from injector nozzle tip 

 

[A2R5] [mol/cm3] molar density of acenaphtylene 

[OH] [mol/cm3] molar density of OH 

 

 [-]  Overlap coefficient (=1.09) 

a [-]  Fraction of active site on particle surface 

p [-]  Particle factor 
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sg [-]  Active site density 

OH [-]  probability of OH collision to particle surface 

 [-]  sticking probability 

 [-]  Laser wavelength 

soot [g/cm3]  Density of soot particle (=1.8 g/cm3) 

nuc [mol/(cm3∙s)] production rate of carbon by nucleation 

sg [mol/(cm3∙s)] production rate of carbon by surface growth 

O2 [mol/(cm3∙s)] production rate of carbon by O2 surface oxidation 

OH [mol/(cm3∙s)] production rate of carbon by OH surface oxidation 
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4.2 噴霧軸上の変化 

Kosaka らの提唱している光学計測に基づくディーゼル噴霧火炎のコンセプトモデル

（図 4-1 参照[4-1]）から，火炎内の位置によりすす粒子性状が大きく異なることが推察

される．ディーゼル燃焼でのすす生成・酸化過程を理解し，エンジン筒外へ排出される

すす粒子性状を予測するためには，様々な点ですす粒子を捕集しその性状を解析する必

要があるが，第 2 章で検討されたように，流れの乱れが強く，OH による急激な酸化が

見込まれる火炎周辺部では，すす粒子の捕集は容易ではなく，ロバストな評価を行うこ

とは難しい．本項では，すす粒子の捕集を比較的安定して行える噴霧火炎中心部を対象

とし，上流域から下流域にかけて多点捕集及びすす粒子性状の定量解析を行うことで，

すす生成・酸化過程の理解を深める．具体的には，火炎中のすす粒子がどのような形態

で存在し，その表面成長・酸化，凝集過程がどのように推移するのかを定量的に捉える

ことを目的とする． 

 

Figure 4-1  A conceptual model of soot formation and oxidation processes in a diesel spray flame 

[4-1] 

なお，第 2 章及び第 3 章での粒子性状の不確かさの検討から，ショット毎のばらつき

vs，グリッド上のばらつき vgl，解析者個人差のばらつき voを考慮し，粒子性状平均値の

エラーバーを誤差伝播の法則から式 4-1 により算出することとした． 

𝑣𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 = √𝑣𝑠
2 + 𝑣𝑔𝑙

2 + 𝑣𝑜
2      (4-1) 

ここで得られる投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径の誤差はそれぞれ±16.2%，

±5.1%，±9.4%であり，以下すべてこの値からエラーバーを算出するものとする． 
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図 4-1 に示すコンセプト図は準定常的なすす生成・酸化過程を描いたものであるが，

実機エンジン筒内で定常燃焼となることはなく，その非定常性までを含めた理解が求め

られる．まず，これまでの先行研究で得られている知見から，ディーゼル噴霧火炎内の

非定常的なすす生成・酸化過程についての現状の理解を示す．Aizawa らはディーゼル

噴霧火炎内での PAH の生成・成長挙動を EEM 法により調査しており[4-2]，結果の一例

を図 4-2 に示す．横軸に時間，縦軸に噴孔からの距離をとっており，それぞれのタイミ 

 

Figure 4-2  Soot precursor (PAH) formation process in a diesel spray flame via EEM measured 

by Aizawa et al. [4-2]. Ambient conditions: g=9.5 kg/m3, Pa=3.0 MPa Ta=1130 K and 21% O2.  

Injection conditions: 0.14 mm orifice, tinj=4.0 ms, mf=15 mg and Pinj=80 MPa. Fuel: 0-solvent 

(n-C11 - C15). 

ングにおける低級・高 PAH 及びすすの生成領域を色分けされた棒グラフで示している．

この図から，噴射された燃料が着火するまでの間，低級 PAH が生成されているが，着

火後の温度上昇に伴い多環化が進み，高級 PAH が生成されており，先端部ではすす生

成に至っている．さらに時間が進むと高級 PAH，すすの生成開始位置が上流へと前倒し

されていることが示されている．これらは雰囲気温度や酸素濃度等のパラメータによっ

てその程度が異なるが，どの条件においても見られる共通の蛍光であると考えられてい

る．このことから，特に上流域においては着火直後のすす粒子性状が非定常的に変化し

ている可能性が考えられる．Kuribayashi らは，Kosaka らの手法[4-3]に倣い，光学計測

（LII/LS 法，Laser Induced Incandscence/Laser Scattering）によってディーゼル噴霧火炎内

すす粒子の定性的な体積分率，粒径，数密度を調査している[4-4]．その結果の一例を図

4-3 に示す．上から順に，すすの体積分率，粒径，数密度となっており，異なる 4 タイ

ミングで計測が行われている．噴霧火炎発達初期の t=1.5 ms では，火炎周辺部で高いす

す濃度となっており，また，粒径の大きいすすは噴霧先端部に見られる．t=2.1 ms では，

t=1.5 ms で見られている領域において明らかに濃度が増しており，さらに粒径も大きい．

このことから，図 4-2 で見られたように，着火後の温度上昇に伴い，すす生成位置が上

流にシフトすることで，すす粒子が火炎中で成長する時間が長くなり，t=1.5 ms と同様

の領域でより大きな粒径となっていることが推察される．t=2.7 ms では，噴霧火炎がさ 
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Figure 4-3  Ensemble averaged spontaneous 2-D distributions of relative soot concentration, 

particle size and number density at different timings (displayed as ASI) via LII/LS measured by 

Kuribayashi et al. [4-4].  Ambient conditions: g=9.5 kg/m3, Pa=2.7 MPa Ta=1000 K and 21% 

O2.  Injection conditions: 0.14 mm orifice, tinj=2.3 ms, mf=8.84 mg and Pinj=80 MPa. Fuel: FTD 

(Fischer Tropsch Diesel). 

らに下流へと進み，先端部に大きな粒子が分布していることを示している．数密度が減

少していることから，衝突凝集が進行しているものと考えられる．また，すす生成の最

上流域がそれまでのタイミングのものよりも上流にシフトしている．このタイミングは

噴射期間（tinj=2.3 ms）終了直後に相当していおり，噴霧に後端部ができることで空気導

入が促進され[4-5]，反応が進行し，すす生成に至っているものと推察される．この後端

部の空気導入の促進によって，すす粒子の酸化も促進され，噴霧の進行以上の速さで噴

霧後端部のすすが消失している様子が t=3.3 ms で見られる．また，t=3.3 ms では，輝度

の確認できる領域が細くなっており，後端部のみならず周辺部からも酸化が進行してい

るものと考えられる．これらから，噴孔からの距離が等しい場合であっても，タイミン

グによって粒径等のすす粒子性状に差が生じている可能性が高いことが示された．図 4-

4 に，本研究ですす粒子の捕集を行ったディーゼル噴霧火炎のレーザー透過光影写真を

示す．t=0.9 ms 頃に，z=50 mm 付近の噴霧先端部で濃い影が見られ，その後の t=1.5 ms

にはそれよりも上流の位置に相当する z=35 mm 付近へとすす生成開始位置がシフトし 
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Figure 4-4  Laser shadowgraphs of soot in a diesel spray flame. 

ている．これは図 4-2 で見られた着火後の温度上昇に伴い，PAH の多環化及びすす生成

が早期化されている傾向に矛盾しない．t=2.1 ms から 2.8 ms 頃まで先端の大規模渦中に

レーザー光が透過できないほど濃い影が見られ，その後，影の領域が細くなりながら下

流域の噴霧先端部に収束する形で消失していく．これらは図 4-3 で見られた，噴霧先端

部に大粒径粒子が存在し，後端部及び周辺部から酸化されていく傾向を反映しているも

のと考えられる．以上の光学計測結果をまとめた，ディーゼル噴霧火炎内の非定常的な

すす生成・酸化過程の概念図を図 4-5 に示す．着火直後の上流域や，噴霧火炎先端部及

び後端部の通過するタイミングによってすす粒子性状は異なるが，本項では，噴霧火炎

軸上の任意の位置で燃焼期間終始に渡りすす粒子の捕集を行うため，これらの非定常的

な挙動の切り分けはできていない．この非定常性を含めた現象解明を行う方法について

は 4.4.1「シャッター機構を用いた時間分解サンプリング」にて詳述する． 

 

Figure 4-5  A schematic of transient soot formation and oxidation processes in a diesel spray 

flame. 

本計測の実験条件を表 4-1 に示す．第 2 章及び第 3 章と同様，定容燃焼器内で模擬し

た単発ディーゼル噴霧火炎を対象とし，従来サンプラーを用いてすす粒子の捕集を行っ

た．すす粒子の捕集は，噴霧火炎のサンプラーへの衝突が着火後となる z=40 mm から， 
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Table 4-1  Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient Pressure P a 2.5 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.5 ms

Fuel JIS#2

Injection Amount M f 10.3 mg

Sampler Tpye Skim

Distance from nozzle tip z 40, 50, 60, 70, 80 and 90 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

本噴霧火炎で捕集が行える最下流位置 z=90 mm までの間を，10 mm 間隔，合計 6 点で

行った．各位置で捕集されたすす粒子の TEM 画像の例を図 4-6 に示す．図 4-6 の画像

の撮影倍率は各捕集位置について上段が 6,000 倍，下段が 20,000 倍となっている．これ

らの画像から，火炎中から直接捕集したすす粒子には，いずれの位置においても単独で

存在する要素すす粒子と凝集体が混在していることが示された．撮影倍率 6,000 倍の画

像から，捕集位置 40 mm から 70 mm にかけてすす粒子の濃度及び大きさが徐々に大き

くなっていることがわかる．一方，70 mm から 80 mm にかけてすす粒子の濃度は急激

に減少し，70 mm の位置で見られるような数百 nm に及ぶ大きな凝集体は 80 mm では

確認されない．また，80 mm から 90 mm にかけてはすす粒子の濃度，大きさ共に大き

な変化は見られない．図 4-7 に黒の実線で示す，倍率 6,000 倍の TEM 画像から算出さ

れたすす粒子の投影面積比からも，すす濃度は 40 mmから 70 mmにかけて徐々に増え，

70 mm から 80 mm にかけて 5 分の 1 以下に減少していることが確認された．これらの

すす粒子濃度及び大きさの，噴孔からの位置に対する変化は，ディーゼル噴霧火炎中で

のすす粒子の生成，成長及び酸化過程を反映しているものと考えられる．しかしながら，

下流域において，破線で示されたレーザー影写真から算出される局所相対すす濃度と投

影面積の間に傾向のかい離が見られ，第 2 章で見られたように，サンプラー衝突による

火炎の剥離の影響が考えられ，特に濃度の減少については慎重に考察すべきである． 

撮影倍率 20,000 倍の画像から，z=40 mm の位置では，多数の単独で存在する小さな

要素すす粒子が観察されたが，下流に行くにつれ，一粒一粒が大きくなりかつ大きな凝

集体を形成していることが示された．その後，濃度において大幅な減少が見られた 80  
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Figure 4-6  TEM images of soot particles directly sampled at 6 different axial locations in spray 

flame at a magnification of x6000(top) and x20,000(bottom) [4-12]. 

mm の位置では凝集体は小さくなっているものの，内部の要素すす粒子は濃度や凝集

体ほどの変化を示していない．また，火炎中のどの位置においても鎖状の凝集体が多
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く見  

Figure 4-7  Local relative optical soot concentration above grid and projection area ratio of soot 

particles directly sampled in diesel spray flame at 40 to 90 mm from the injector nozzle [4-12]. 

られ，その数及び大きさに違いはあるものの，火炎全体を通して，その形状に大きな変

化は見られない．上述の通り，捕集位置によってすす粒子の大きさや濃度に明らかな変

化が見られ，本手法により火炎中のすす粒子性状をある程度の分解能で抽出できている

ものと推察される． 

 
Figure 4-8  Normalized histogram of diameter of primary particles directly sampled at 6 

different axial locations in diesel spray flame [4-12]. 

40 50 60 70 80 90
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

N
o
rm

a
liz

e
d
 s

o
o
t 

c
o
n
c
e
n
tr

a
ti
o
n
 [

a
.u

.]

Distance from the nozzle tip z [mm]

Projection area ratio, , Ar
Laser based soot conc., KL

z = 70 mm

number: 5354 / 25 img.

20.2

17.7

15.8

15.6

z = 60 mm

number: 3594 / 25 img.

12.6

16.7

z = 40 mm

number: 4778 / 25 img.

z = 50 mm

number: 5245 / 25 img.

z = 80 mm

number: 2966 / 50 img.

5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65

0.2

0.4

0.6

0.8

1

0

N
o
rm

a
iz

e
d
 f

re
q
u
e
n
c
y

z = 90 mm

number: 3564 / 50 img.

Diameter of primary particles dp [nm]



第 4 章 火炎内すす粒子性状の調査 

 

110 

 

図 4-8 に噴霧火炎中の異なる 6 か所の位置で捕集されたすす粒子の要素すす粒径ヒス

トグラムを示す．各ヒストグラムはそのピークの値で正規化されている．要素すす粒径

の総計測数は，z=40 mm の位置から順に，4778，5245，3594，5354，2966，3564 回であ

る．なお，通常撮影倍率 20,000 倍の画像 25 枚を解析するが，80 mm 及び 90 mm の位置

についてはすす粒子の捕集量が少なかったため，50 枚ずつ解析を行った．横軸上の黒

点は算術平均値を示している．要素すす粒径は捕集位置 40 mm から 60 mm にかけて増

加し，その後下流に進むに従って減少している．要素すす粒径は表面成長の指標となる

ことから，ここで見られた傾向は，粒子の材料となる燃料が比較的濃い上流域で表面成

長が促進され，空気との混合が進行している下流域において酸化に転じていることを裏

付けている．また，要素すす粒径の増減の傾向は，図 4-7 に見られるすす粒子投影面積

比のものとも概ね一致しているが，そのピークの位置や下流での減少の程度等，相違点

も見られる． 

また，噴霧火炎内から直接捕集された今回の要素すす粒径は 12～20 nm 程度であるの

に対し，排気管中で捕集されたものは 20～35 nm 程度[4-6, 4-7]と，火炎中の最大粒径よ

りも大きい値を示している．温度や密度の低下した排ガス中ですす粒子の表面成長が起

こっているとは考えにくく，実験装置や条件の違いに留意する必要はあるが，実エンジ

ン筒内では燃焼中から排気行程に至るまでの間に要素すす粒径に影響を与える何らか

の現象が起きていることが推察される． 

図 4-9 に噴霧火炎中の異なる 6 か所で捕集したすす粒子の凝集体旋回半径の質量分布

を示す．解析にかけられた凝集体数は，z= 40 mm の位置から順に，1951，1544，1098，

1203，302，344 個である．捕集位置 40 mm 及び 50 mm では他の位置に比べ計測された

凝集体数が多い．これは火炎上流域で捕集されたすす粒子には，核生成後間もないと考

えられる単独で存在する要素すす粒子が多数含まれるためである．その後計測数が減少

すると共に質量重み付け平均旋回半径が増加していることから，小さい凝集体同士が衝

突凝集しより大きな凝集体を形成していることが推察される．また，すす粒子の濃度が

高い場においては衝突頻度が増すため，z=70 mm の位置において凝集体旋回半径と投影

面積比のピークが重なっていると考えられる．その後凝集体旋回半径は z=80 mm の位

置で，投影面積比程ではないものの，明らかな減少を示している．このことから，凝集

体の大きさも上流から中流にかけて増加し，下流で減少するという投影面積比及び要素

すす粒径で見られたものと共通の傾向を示し，またこれらは火炎中の生成・酸化過程を

反映していると考えられる． 

本研究で噴霧火炎内から直接捕集された凝集体質量重み付け平均旋回半径は 26～58 

nm 程度であるのに対し，排気管中で捕集されたものは算術平均値であるにも関わらず

80～130 nm 程度[4-6, 4-7]と大きい値を示している．凝集体については排気管内で粒子

同士の衝突により凝集が進むことも考えられるが，ここで見られる差は大きく，このこ

とも要素すす粒径で見られた傾向と同様，燃焼中から排気行程までの間に筒内で凝集体 
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Figure 4-9  Mass distribution of soot aggregate size directly sampled at 6 different axial locations 

in diesel spray flame [4-12]. 

サイズに影響を与える何らかの現象が起きている可能性を示唆している． 

図 4-10 に噴霧火炎中の異なる 6 か所で捕集したすす粒子のフラクタル次元算出結果を

丸印で示す．図 4-10 の黒い実線は捕集位置 6 か所のフラクタル次元の平均値(=1.73)を

示しており，フラクタル次元は捕集位置によらずほぼ一定の値をとっていることが示さ

れた．このことは，すす凝集体の構造はディーゼル噴霧火炎中の位置によって変わらな

いことを示唆している．また，このフラクタル次元 1.73 という値は，凝集体同士が衝突

した場合，高い確率で付着・凝集するという拡散律速凝集により火炎内すす粒子が成長

していることを示唆している[4-8, 4-9]．比較のために，大豆由来メチルエステルバイオ

ディーゼル噴霧火炎中[4-10]及び US2 号軽油を使用したディーゼルエンジンの排気中

[4-6]の凝集体のフラクタル次元も図 4-6中にそれぞれ，三角印及び四角印で示している．

バイオディーゼル噴霧火炎中の凝集体のフラクタル次元も捕集位置によらずほぼ一定

であり，本研究結果と似た傾向を示したが，その平均値は図中の破線で示すように 1.68

と，JIS2 号軽油のものよりもやや低かった．一般に，凝集体同士が衝突した際の付着確

率が高いほどフラクタル次元が低くなる傾向にあり，また，付着確率が高くなることで

凝集速度も上昇し，短時間でより大きな凝集体を形成することがわかっている[4-11]．

図 4-6 に示しているバイオディーゼル噴霧火炎中の凝集体も，同条件下で捕集された従

来軽油のもの及び本研究のものよりも大きくなる傾向にあり[4-12]，これに矛盾しない．
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また，バイオディーゼル燃料は従来軽油に比べ，よりアモルファス的な内部構造となる

傾向があり[4-13]，これらの結果から，燃料成分がすす粒子の核生成及び凝集過程に影

響を及ぼしている可能性が示唆される．一方で，JIS2 号軽油と US2 号軽油の燃料成分

の違いには留意しなければならないが，排気中のすす凝集体のフラクタル次元は 1.84で

あり，火炎中のものよりも高い値を示している．火炎中で変化のなかった凝集体構造が

排気中のすす粒子において変化していることから，燃焼中から排気行程までの間に何ら

かの現象が起きている可能性が示唆される． 

 
Figure 4-10  Plots of fractal dimension of soot particles directly sampled in JIS#2 [4-12] and bio 

diesel spray flame [4-10] and from exhaust gas stream [4-6]. 

噴孔からの距離に対する上述の各種計測結果の傾向を概観するため，投影面積比，要

素すす粒径及び凝集体旋回半径の平均値を図 4-11 に示す．なお，プロットは全てそれ

ぞれの最大値で正規化している．この図から，位置毎の要素すす粒径及び凝集体旋回半

径の差は，エラーバーに対して十分大きく，本手法により火炎内粒子性状の変化を十分

に議論できることが示された．また，ディーゼル噴霧火炎中の異なる位置における要素

すす粒径及びすす凝集体旋回半径は投影面積比の傾向と同様，火炎上流から中流域にか 

 

Figure 4-11  Plots of projection area ratio, local relative soot concentration and average values 

of primary particle diameter and aggregate gyration radius in different axial locations [4-12]. 
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けて増加し，z = 60，70 mm でピークを示し，下流域で減少するという傾向があること

がわかった．これらの増加及び減少の傾向はそれぞれ火炎中でのすす粒子の生成及び酸

化に対応していると考えられる． 

しかしながら，各パラメータ解析結果の異なる位置における挙動を細かく見ると，要

素すす粒径のピーク位置が噴孔先端から 60 mm であるのに対し，凝集体旋回半径のそ

れは 70 mm と，相違点があることに気づく．すす凝集体は，粒子表面に炭素結晶子が

積層していく表面成長と，凝集体同士の衝突凝集による成長によって大きくなるが，要

素すす粒径が減少している z=70 mm の位置においても凝集体旋回半径が増加し続けて

いることから，ディーゼル噴霧火炎内の凝集体成長過程は，凝集体同士の衝突凝集によ

って支配されていると考えられる． 

また，すす濃度が急激に減少している z=80, 90 mm においても，要素すす粒径及び凝

集体旋回半径は濃度ほどの減少を示していない．もしも，火炎中に存在する粒子が均一

に酸化されるのであれば，濃度の減少に応じた粒径の減少を示すはずだが，そうなって

いないことからすす粒子の酸化は局所的に起こっている可能性が高い．図 4-12 は z=80, 

90 mm で観察される粒子の画像例である．図 4-12 (a)に示す比較的大きなすす粒子が，

図 4-9 に見られる z=80, 90 mm の位置の質量分布の大半を占める典型的な粒子であるの

に対し，(b)は同一グリッド上で少量観察された小さな凝集体である．図 4-12 (b)に見ら

れる小さな粒子は上流域で見られるような単独で存在する要素すす粒子とは異なり，直

径 10 nm を切るような小さな要素すす粒子複数で構成されている点で特徴的である．こ 

 

Figure 4-12  Example TEM images of (a) non-oxidized and (b) oxidized soot particles in a 

downstream. 

のような構造をとる理由は，一度凝集された粒子が表面酸化により縮小したものと考え

られる．このようにおよそ同一のものとは思えない性状の二極化した粒子が混在し，そ

の小さな凝集体がわずかにしか観察されないことから，火炎中でのすす粒子の酸化は局

所的かつ急速に起こり，火炎中での酸化を逃れてきたものが下流域で捕集されているす
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す粒子の大半を占めているものと推察される．すす粒子の酸化は，温度，OH や酸素の

濃度，すす粒子の濃度，表面積，反応性といったパラメータに支配されると考えられて

いるが，複雑な構造を有するディーゼル噴霧火炎でこれらの局所分布等を計測すること

は容易ではない．しかしながら，酸化現象は，解明されればすす粒子排出低減技術の確

立に大きく貢献することが見込まれるため，潜在的に重要である．排気管から捕集した

すす粒子を電気炉等で反応させ，その酸化傾向を調査する研究はいくつか見られるが

[4-14, 4-15, 4-16]，燃焼場での現象を捉えているものとは言い難い．今後，第 2 章で提案

した流動誘起型サンプラー等を用いて，酸化が支配的となっている火炎周辺部ですす粒

子の捕集を行い，火炎中でのすす粒子の酸化による性状変化を捉えることが，この酸化

現象を解明するために重要である． 

 

Figure 4-13  A conceptual figure of soot formation and oxidation processes in a diesel free jet. 

以上の結果をまとめて得られる，自由噴霧火炎中のすす粒子生成・酸化過程のコンセ

プトイメージを図 4-13 に示す．図 4-13 の噴霧火炎の画像は，図 4-5 で示している概念

図を引用している．噴霧の最上流域では，高圧で噴射された燃料が微粒化し，液相から

気相へと転移し，燃料分子の熱分解と共に炭化水素の多環化が進行することで PAH を

生成している．紫色で示す，PAH が多く存在している火炎上流域において，すでにすす

粒子の核形成が始まっており，要素すす粒径にして 15 nm に満たない若い粒子が多数存

在している．また，この領域ですでに粒子同士の衝突凝集も見られ，50～60 nm（Rg=25

～30 nm 相当）程度の凝集体が散見される．噴霧火炎全体でフラクタル次元が 1.73 程度

であることから，粒子同士の付着確率が高く，衝突凝集の進行も早い．すす粒子が材料

となる PAH 存在領域を進行していくことで，表面成長を伴いながら，衝突凝集が進み，

火炎中流域で凝集体及び要素すす粒子のサイズはピークを示す．このとき，要素すす粒
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子及び凝集体はそれぞれ 17～20 nm 及び 90～120 nm（Rg=45～60 nm 相当）程度となっ

ているが，排気中のすす粒子[4-6, 4-7]にまでは至らない．さらに下流まで進むと，空気

との混合の進行により燃料分子や PAH がなくなり，すす粒子の表面酸化が支配的とな

ることで，すす粒子の濃度及びサイズは減少に転じる．燃焼中間生成物の一つである OH

は強力な酸化剤であり，これらの存在領域ではすす粒子は直ちに酸化されるものと考え

られている[4-17]．火炎中で不均一に分布する OH により，すす粒子の酸化も不均一に

起こり，下流域では酸化を逃れた，60～70 nm（Rg=30～35 nm 相当）程度の比較的大き

な凝集体と，酸化の影響を受けた 10 nm 以下の要素すす粒子で構成さる小さな凝集体が

混在している．光学計測等に代表される従来の研究では得ることのできなかった定量的

なすす粒子性状を，本研究の TEM 解析により取得することで，火炎中のすす粒子の核

形成，表面成長・酸化，凝集過程がどのように進行するのかの理解を深めることが可能

となった．本項では，すす粒生成・酸化過程の基礎的な理解を目的に自由噴霧を対象と

したが，次項で自由噴霧では再現されていない実機筒内現象について取り扱う． 
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4.3 噴霧火炎の壁面衝突が壁面付着すす粒子に与える影響 

4.2「噴霧軸上の変化」では，自由噴霧内でのすす生成・酸化過程を調査してきたが，

そこで得られたすす粒子は排気中のもの[4-6, 4-7]と比べ小さく，フラクタル次元も低か

ったことから，実エンジン筒内では燃焼中から排気行程までの間に何らかの現象が起き

ている可能性が示唆された．定容燃焼器で模擬される単発ディーゼル噴霧火炎では，イ

ンジェクタノズル内流動，空気流動，噴霧間干渉，壁面衝突，圧縮・膨張行程等，実エ

ンジン筒内の様々な現象を再現せず理想化しているが，特に噴霧火炎の壁面衝突は火炎

構造そのものを変えるため，すす生成・酸化過程に大きく影響を与えているものと推察

される．噴霧火炎が壁面に衝突することで火炎内のすす粒子に，本研究の捕集メカニズ

ムと同様の熱泳動効果が働き[4-18]，図 4-14 に示すようにピストンや壁面にすす粒子が

堆積することが知られている．Kittleson らは，火炎中で生成されたすす粒子が一度壁面

に堆積され，筒内流動等により剥離し，筒外へと排出されるプロセスを実験的に示して

いる[4-20]．壁面に堆積したすす粒子は，境界層内に入り燃焼場での酸化から逃れるば

かりでなく，繰り返し火炎が衝突することで，壁面上で粒子が成長することが考えられ

る．本節では，排気中のすす粒子性状に影響があると考えられる壁面堆積現象を調査す

ることを目的に，定容燃焼器内で，火炎の複数回暴露及び噴霧火炎の壁面衝突を再現し，

そこから捕集されるすす粒子性状を定量評価する． 

 

Figure 4-14  Photos showing a new piston installed in a single-cylinder diesel engine (left) and 

soot-deposited piston after a month operation (right). These photos were provided by UNSW [4-

19]. 

4.3.1 壁面への噴霧火炎多重暴露の影響 

本項では，エンジン筒内での複数サイクルに渡る噴霧火炎の壁面への暴露現象を模擬

するため，定容燃焼器内で従来すすサンプラーを用い，同一の TEM グリッドを複数回

単発ディーゼル噴霧火炎に暴露し，すす粒子の捕集を行った． 

表 4-2 にディーゼル燃焼実験における雰囲気，噴射，及びサンプリング条件を示す．

すす粒子サンプラーには従来用いている skim タイプを使用し，捕集位置は本噴霧火炎

でのすす粒子濃度及び大きさのピーク付近である，噴孔から 60 mmの位置とした[4-21]．

複数サイクルに渡る噴霧火炎の暴露の影響を調査するため，同一の TEM グリッドを単

発ディーゼル噴霧火炎に 3 度暴露し，各暴露間でのすす粒子性状の解析を行った． 



第 4 章 火炎内すす粒子性状の調査 

 

117 

 

Table 4-2 Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient Pressure P a 2.5 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.5 ms

Fuel JIS#2

Injection Amount M f 10.3 mg

Sampler Tpye Skim

Distance from nozzle tip z 60 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Number of flame exposures 1, 2 and 3

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

 

Figure 4-15  Example TEM images of soot particles directly sampled from diesel spray flames 

for the cases of single, double and triple diesel flame exposures with two different magnifications 

x6,000(top) and x20,000(bottom) [4-22]. 

単発ディーゼル噴霧火炎に複数回暴露することにより捕集したすす粒子の TEM 画像

を図 4-15 に示す．左から順に，火炎に 1 回，2 回，3 回暴露した場合のすす粒子の画像

となっている．撮影倍率は 6,000 倍(上段)及び 20,000 倍(下段)である．TEM 画像は，左
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下の物体を参照点とすることにより，暴露間でほぼ同一の視野範囲となっている．この

倍率 6,000 倍の画像から，暴露回数が増えるほど，すす粒子の濃度が増加し，凝集体が

大きくなっていることがわかる．同一の凝集体に注目しても回数が増す毎に大きくなっ

ていることから，火炎に再暴露されることで，グリッド上で重なりを生じているという

ことが推察される．倍率 20,000 倍の TEM 画像から凝集体が大きくなっていることは確

認できるが，要素すす粒子の大きさや凝集体形状の有意な変化は見られない． 

 

Figure 4-16  Projected area ratio of soot particles on TEM grid for single, double and triple diesel 

flame exposure cases [4-22]. 

倍率 6,000 倍の TEM 画像から算出したすす粒子投影面積比を図 4-16 に示す．本研究

では複数回暴露したことによるグリッド支持膜への損傷が激しかったため，グリッド上

の 3 ヶ所でのみ観察・解析を行った．図 4-15 の TEM 画像で見られた傾向と同様，暴露

回数が増えるにつれ，すす粒子の濃度は増加している．しかし，暴露回数に対し，濃度

は 2 倍，3 倍とは増加していないことから，すでにグリッド上に捕集されているすす粒

子と重畳しながら増加していることが考えられる． 

 

Figure 4-17  Mass distribution of soot aggregates for single, double and triple diesel flame 

exposure cases [4-22]. 
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次に凝集体旋回半径の質量分布を解析した結果を図 4-17 に示す．解析には投影面積

比算出に用いたものと同一の撮影倍率 6,000 倍の TEM 画像 3 枚を使用した．解析した

凝集体数は暴露回数 1 回から順に，1,018，857，696 個である．また，質量重み付け平

均旋回半径はそれぞれ，35.8 nm，47.4 nm，59.5 nm であった．質量分布からも暴露回数

が増えるほど，凝集体が大きくなっていることがわかる．凝集体数が減少し，大きさが

増加していることから，複数回火炎に暴露することで，グリッド上で複数のすす粒子が

重畳し，より大きな凝集体を形成していることが示唆される． 

図 4-18 に要素すす粒径ヒストグラムを示す．解析には撮影倍率 20,000 倍の TEM 画

像をグリッド上の各観察位置につき 5 枚，計 15 枚使用した．粒径計測数は暴露回数 1

回から順に，968，1,690，1,652 回である．また，平均要素すす粒径はそれぞれ 19.6 nm，

19.7 nm，19.1 nm であった．計測回数に違いが見られるものの，要素すす粒径は暴露回

数によらず，ほぼ一定の値となっている．この結果から，噴霧火炎に複数回暴露されて

もグリッド上のすす粒子の表面成長は促進されないと推察される． 

 

Figure 4-18  Histograms of primary particle diameter of soot for single, double and triple diesel 

flame exposure cases [4-22]. 

以上の結果から，単発ディーゼル噴霧火炎に複数回暴露させることで，すす粒子の濃

度及び凝集体の大きさは増加するが，凝集体を構成する要素すす粒子の大きさは変わら

ないことが示された．このことから，エンジン筒内壁面に噴霧火炎が複数回暴露される

ことで，壁面付着すす粒子は火炎内粒子と再凝集し，成長してから排気に至っている可

能性がある．しかし，要素すす粒径は暴露回数によらず一定であり，一度壁面に堆積す

ると，粒子表面に炭素結晶子が積層する表面成長は起きないことが示唆された．また，

その大きさも 20 nm未満と，排気中すす粒子の 30 nm[4-6, 4-7]と比べて小さいことから，

複数サイクルに渡る噴霧火炎の暴露が要素すす粒径の成長に影響を与えている可能性

は低い． 
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4.3.2 火炎の壁面衝突現象の影響 

本項では，ピストン表面等へのディーゼル噴霧火炎の衝突現象が壁面付着すす粒子性

状に与える影響を調査することを目的とし，後述する火炎の衝突現象を模擬するための

すすサンプラーを用いて捕集したすす粒子について TEM 解析を行い，従来サンプラー

におけるすす粒子性状解析結果との比較を行った．図 4-19 に筒内での噴霧火炎の壁面

衝突の概要図を示す．筒内では図 4-19 のように垂直に壁に衝突し，淀み点が形成され， 

 

Figure 4-19  Conceptual drawing of a wall jet [4-19]. 

その後壁を沿うように火炎が流れていく．本研究では，壁面堆積すす粒子性状を予測す

るために，この淀み点及び壁面に沿って流れる過程で堆積するすす粒子の性状を捉える

ため，図 4-20(b)に示す壁面衝突模擬用の impingement タイプサンプラーを製作した．図

4-20(a)に示す従来の skim タイプサンプラーが噴霧軸に対しグリッドを水平に固定し，

火炎中の粒子を掠め取るのに対し，impingement タイプサンプラーは淀み点に，噴霧軸

に垂直にグリッドを固定する．さらに，壁面に沿って流れる過程で堆積するすす粒子を

捕集するため，噴霧軸半径方向に 10 mm 間隔でグリッドを保持することが可能となっ 

 

(a) Type skim (conventional)   (b) Type impingement 

Figure 4-20  Schematics of Mass distribution of soot aggregates directly sampled in diesel spray 

flame at 60 mm from the injector nozzle [4-22]. 
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ている．表 4-3 にディーゼル燃焼実験における雰囲気，噴射，及びサンプリング条件を

示す．捕集位置は，実機筒内のインジェクタから壁までの距離を考慮した z=40 mm 及

び，本噴霧火炎でのすす粒子濃度及び大きさのピーク付近である，z=60 mm の位置とし

た．なお，実機エンジンのピストンキャビティを考慮すると 40 mm という距離は商用

車に相当する比較的大きなものとなるが，さらに上流では，着火前に噴霧火炎がサンプ

ラーに衝突し，サンプラー間で着火遅れ期間が変化してしまうため，ロバストな比較を

行える z=40 mm としている．また，impingement タイプサンプラーを用いた燃焼実験で

はグリッドを r=0 mm 及び r=10 mm に設置し，同一噴霧火炎にてすす粒子の捕集を行っ

た． 

Table 4-3 Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1000 K

Ambient Pressure P a 2.5 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 2.5 ms

Fuel JIS#2

Injection Amount M f 10.3 mg

Sampler Tpye Skim and Impingement

Distance from nozzle tip z 40 and 60 mm

Distance from stagnation point r 0 and 10 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

 

火炎中のすす生成挙動を定性的に把握するために，すす粒子の捕集実験と同時にレー

ザー透過光影写真撮影を行った．図 4-21 にその例を示す．上段が z=40 mm，下段が z=60 

mm に相当する．画像上部に白字で記されている数字は噴射開始後の時間である．噴霧

火炎のサンプラーへの衝突，着火，すすによる影の開始，準定常期間，消失といった代

表的な現象のタイミングを抽出している．z=40 mm の位置では，着火前に噴霧がサンプ

ラーに衝突し，燃料蒸気がサンプラー表面を沿って流れている．着火から 0.2 ms 後の

t=1.1 ms にすすによる影が見え始める．このとき，impingement タイプサンプラーでは

r=10 mm の壁面付近ですす生成が始まっているが，噴孔からの距離及び壁面上を進む距

離を考慮するとおよそ 50 mm となり，skim タイプサンプラーの生成開始位置である

z=50 mm と近いものとなっている．すす生成開始後 0.1～0.2 ms でその開始地点は z=40  
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Figure 4-21  Example laser shadowgraphs of diesel spray flame with skim- and impingement-

type samplers. The sampling location is 40 mm (top) and 60 mm (bottom) away from the injector 

nozzle tip [4-22]. 

mm 付近までシフトし，t=1.7 ms のタイミングに見られるような準定常期間となる．こ

の準定常期間では，r=0 mm のグリッド近傍のすすによる影は impingement タイプの方

が skim タイプよりもわずかに薄くなっている．z=60 mm においても z=40 mm の場合と

同様のすす生成開始位置・タイミングとなっているが，サンプラーに衝突する前にすす

生成が始まっているという点で異なり，z=40 mm の場合よりも混合が進み，より均質な

すす粒子群を形成している可能性が考えられる．しかしながら，レーザー影写真からは，

サンプラー間ですす粒子の生成挙動に大きな差は見られなかった． 

図 4-22 にそれぞれのサンプラーで捕集したすす粒子の TEM 画像を示す．左 2 列に倍

率 6,000 倍，右 2 列に 20,000 倍の TEM 画像を示す．いずれも左に z=40 mm，右に z=60 

mm で捕集したものとなっている．画像左上部に記されているように上から順に skim

タイプ，impingement タイプ r=0 mm，r=10 mm となっている．まずはじめに，skim タイ 
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Figure 4-22  Example TEM images of soot particles directly sampled from reacting diesel jet at 

40 mm and 60 mm far from the injector nozzle tip. As indicated on the top-left, each row 

corresponds to the cases of skim-sampler (top), impingement-sampler “r0” (middle) and “r10” 

(bottom) [4-22]. 

プと impingement タイプ r=0 mm の比較を行い，噴霧火炎の衝突の影響について議論す

る．倍率 6,000 倍の TEM 画像から，いずれの位置においてもサンプラー間ですす濃度

に大きな差は見られない．z=40 mm の位置では，impingement タイプで捕集されたすす

粒子の方が，凝集体サイズがわずかに小さいように見えるが，有意な差と言えるほどの

ものではない．一方，倍率 20,000 倍の TEM 画像から，凝集体を構成する要素すす粒子

の大きさに関しては，impingement タイプの方が明らかに小さくなっている． 

 

Figure 4-23  Projection area ratio of soot particles on TEM grid sampled by impingement- and 

skim-type samplers [4-22]. 
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続いて，すす粒子性状を定量的に評価する．図 4-23 にそれぞれのサンプラーで捕集

されたすす粒子の投影面積比を示す．それぞれの位置について倍率 6,000 倍の TEM 画

像を 5 枚ずつ解析にかけている．z=40 mm の位置で impingement タイプの方が低い値と

なっていたすす濃度が，z=60 mm で逆転する点は興味深いが，特に z=60 mm のプロッ

トにおいては互いのエラーバー内での変化に留まっており，サンプラー間の明確な差と

して扱うのは難しい． 

同様の TEM 画像を用いて算出したすす凝集体旋回半径の質量分布を図 4-24 に示す．

それぞれの計測回数，平均値は分布の右に記されている．図 4-24 より，z=40 mm の位

置で impingement タイプの方がわずかに低い値を示したが，分布形状及び平均値はサン

プラー間で有意な差を示さなかった．このことから噴霧の壁面衝突によって，すす粒子

の凝集過程に大きな差は生じないことが示唆された． 

 

Figure 4-24  Mass distribution of soot aggregates sampled by impingement- and skim-type 

samplers [4-22]. 

次に，倍率 20,000 倍の TEM 画像から計測した要素すす粒径結果を図 4-25 に示す．

凝集体旋回半径の分布と同様，ヒストグラムの右に計測回数及ぶ平均値を記す．z=60 

mm での skim タイプで特に計測回数が少なくなっているが，これは燃焼によるグリッ

ド損傷の程度が大きかったためである．サンプラーによらず噴孔からの距離に応じて要

素すす粒径は増加しており，この点においては凝集体旋回半径と同様の傾向と言える．

しかしながら，図 4-22 の TEM 画像例で受けた印象通り，impingement タイプの要素す

す粒径がいずれの位置でも明らかに小さくなっている．要素すす粒径が小さくなってい

る理由として，酸化の促進と生成の抑制が挙げられる．Pickett らは LII（Laser Induced 

Incandescence）法によるすすの可視化計測から，噴霧火炎の壁面衝突により酸化が促進

される可能性を報告しているが[4-23]，衝突後に壁面に沿ってできる渦の部分で混合が

促進されるためであり，淀み点近傍での現象としては説明がつかない．さらに，Bruneaux

は LIEF（Laser Induced Exciplex Fluorescence）法による燃料と空気の混合気可視化計測

から，噴霧火炎の壁面衝突により，淀み点近傍ではむしろ空気導入が停滞することを報 
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Figure 4-25  Histogram of primary particle diameter of soot sampled by impingement- and skim-

type samplers [4-22]. 

告している[4-24]．従って，impingement タイプで見らた要素すす粒子の小粒径化は酸化

の促進によるものであるとは考えにくく，上述の淀み点での空気導入停滞[4-24]，もし

くは衝突による淀み点近傍ガス温度の低下により，すす生成速度が低減し，表面成長が

抑制されたことによるものと推察される． 

次に，壁面に沿って流れる過程で堆積するすす粒子の性状を調べるため，impingement

タイプサンプラーの r=0 mm 及び r=10 mm で捕集されたすす粒子性状を定量的に評価

する．図 4-22 の倍率 6,000 倍の TEM 画像から，z=40 mm の位置において，r=10 mm の

すす濃度及び凝集体サイズは明らかに淀み点のものよりも高くなっている．z=60 mm の

位置で見られるよりも多い粒子が観察される点で興味深い．z=60 mm でも r=10 mm の

方が濃度が高く見えるが，z=40 mm ほどの差は見られない．このことは，大量の大きな

粒子が，噴霧中心部よりも温度の高い火炎上流域の周辺部[4-25]で生成され，その後噴 

 

Figure 4-26  Spontaneous 2-D distribution of relative soot concentration (left), particle size 

(middle) and number density (right) at 2.7 ms after start of injection [4-4]. 
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霧中心部で生成された比較的小さな粒子と混合されている可能性を示唆している．

Kuribayashi らは，次節で詳述する LII/LS 法により，火炎内すす粒子の粒径，数密度分

布を可視化しており，その結果の一部を図 4-26 に示す[4-4]．左から順にすす濃度，粒

径，数密度の 2 次元分布となっている．なお，図 4-26 の計測データは本研究と同一の

燃焼器で取得されており，燃料が FTD（Fischer Tropsh Diesel）である点以外はほとんど

同等の条件となっている．ここで噴霧火炎上流域に注目すると，多量の大きなすす粒子

が噴霧周辺部に存在していることがわかる．従って，z=40 mm の r=10 mm で見られる

すす粒子は噴霧周辺部で生成されたものを含んでおり，その下流域に相当する z=60 mm

の位置で混合により均質化されたものが捕集されていると推察される．図 4-22の 20,000

倍の TEM 画像から，要素すす粒径についても同様の傾向が見られる． 

 

Figure 4-27  Projection area ratio of soot particles on TEM grid sampled at different radial 

locations. The error bars are plotted based on their max-minimum values. The impingement-type 

sampler was used for direct soot sampling [4-22]. 

図 4-27 にそれぞれの位置で捕集されたすす粒子の投影面積比を示す．各捕集位置に

おいて倍率 6,000 倍の TEM 画像を 5 枚ずつ解析にかけている．z=40 mm の位置で，非

常に高い値を示した r=10 mm のすすは，z=60 mm で淀み点のものと近くなっているが，

依然として高い値となっていることから，z=60 mm の位置でも噴霧中心部と周辺部のす

す粒子は完全には均質化していないものと推察される． 

同様の TEM 画像を用いて算出した凝集体旋回半径の質量分布を図 4-28 に示す．30 

nm 以下の凝集体については捕集位置による差は見られないが，50 nm 以上の大きな凝

集体が r=10 mm でより多くみられている．z=40 mm の r=10 mm では，150 nm を超える

大きな凝集体が捉えられている．z=60 mm でこのように大きな凝集体が観察されないこ

とから，噴霧周辺部では噴霧中心部に先立ち，酸化が進行している可能性を示唆してい

る．r=10 mm で見られる凝集体が大きくなるもう一つの理由として，噴霧中心部のすす

粒子が淀み点から壁に沿って移動する間に凝集成長することが挙げられるが，図 4-24

に見られる skimタイプサンプラーで捕集された z=60 mmの凝集体よりも z=40 mm, r=10  
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Figure 4-28  Mass distribution of soot aggregates sampled at different radial locations [4-22]. 

 

Figure 4-29  Histogram of primary particle diameter of soot sampled at different radial locations 

[4-22]. 

mm（距離として z=50 mm に相当）のものが大きいことから，火炎周辺部の粒子の影響

が支配的と考えられる． 

図 4-29 に各捕集位置における要素すす粒径の計測結果を示す．解析には倍率 20,000

倍の TEM 画像を 25 枚ずつ用いている．凝集体旋回半径の傾向と同様，z=40 mm では，

r=10 mm の要素すす粒子が明らかに大きくなっている．しかしながら，z=60 mm では，

r=10 mm の方がわずかに小さい値を示している．このことから，火炎周辺部では中心部

に先立ち酸化が進行し，粒子の表面酸化が起きていることが考えられる．凝集体との傾

向に差はあるが，4.2「噴霧軸上の変化」で見られた，要素すす粒径の酸化による縮小が

凝集体旋回半径のそれに先行して起こっていることに矛盾しない．壁面に沿って流れる

過程で堆積するすす粒子の要素すす粒径は淀み点のものよりも大きくなる可能性があ

るものの，依然として skim サンプラーで捕集される自由噴霧火炎中のすす粒子よりも

小さいままである． 
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(a) Effect of multiple exposures to diesel spray flames. 

 

(b) Effect of wall impingement and spray penetration on wall surface. 

Figure 4-30  Conceptual figure of soot particle wall deposition. 

4.3.1「壁面への噴霧火炎多重暴露の影響」及び 4.3.2「火炎の壁面衝突現象の影響」の

計測結果をまとめて得られる，すす粒子の壁面堆積現象のコンセプトイメージを図 4-30

に示す．図 4-30(a)に示すように，筒内壁面に堆積するすす粒子は，複数サイクルに渡る

噴霧火炎の暴露により，壁面上ですす粒子の再凝集が起こり，凝集体サイズを増加させ

ることはあるものの，要素すす粒径に関しては自由噴霧火炎中のものと大きくは変わら

ず，境界層内に入ることで表面成長が凍結されることが示された．また，図 4-26(b)に示

すように，噴霧火炎の壁面衝突現象により，淀み点近傍に堆積するすす粒子の凝集体及

び要素すす粒子サイズは減少する傾向にあることが示された．ここで，噴霧火炎の壁面
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衝突により小粒径化する理由として，壁への熱伝達により淀み点近傍の火炎温度が低下

し，すす生成速度が低減していることが挙げられる．近年，熱効率向上のため，壁面冷

却損失低減を目的とした研究があるが[4-26, 4-27]，壁への熱伝達を抑制した結果，壁面

近傍の火炎温度が上昇し，すす生成促進を招く可能性が考えられる．一方，壁面を沿っ

て流れる過程で堆積するすす粒子は，淀み点のものと比べ，濃度，凝集体及び要素すす

粒子サイズの全てにおいて高い値を示している．噴霧火炎中心部よりも高温となってい

る周辺部では，すす粒子の生成，成長，酸化の全ての過程が先行して起きているものと

推察され，これらの噴霧火炎周辺部のすす粒子が堆積しているものと考えられる．しか

しながら，粒径サイズの絶対値は凝集体旋回半径で 40 nm，要素すす粒径で 16 nm に満

たず，自由噴霧のものを大きく上回るものではない．壁面衝突現象が繰り返し起こる実

機筒内では，壁面で凝集体の成長が見込まれるが，要素すす粒子の表面成長は起こらな

いことが示された． 

今回の計測で説明のつかなかった排気管中すす粒子の要素すす粒径の傾向[4-6. 4.7]

については今後，インジェクタノズル内流動，空気流動，噴霧間干渉，圧縮・膨張行程，

といった実エンジン筒内特有の現象を再現した場で本手法を適用して解明されること

を期待したい． 
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4.4 本手法の応用 

4.3 節までの取り組みを踏まえ，再度，ディーゼル噴霧火炎内すす粒子生成・酸化過

程解明のための計測技術動向の概観を図 4-31 にまとめる．本研究で確立したすす粒子

性状の定量評価手法により，これまで現象の把握が困難であった表面成長・酸化，衝突

凝集過程の解明への足がかりを得たが，現行のすす粒子捕集方法では，燃焼期間の終始

に渡り，グリッドが火炎に暴露されているため，非定常噴霧の時間平均的な性状把握に

留まっている．実機筒内現象を捉え，排出粒子性状を高精度で予測するためには，この

非定常性を含めた火炎内粒子の性状変化の把握が必要不可欠である．4.4.1「シャッター

機構を用いた時間分解サンプリング」では，本研究で対象としている自由噴霧火炎に対

し，新たに捕集装置を開発し，時間分解サンプリングを試みている．さらに，すす粒子

の核形成や表面成長・酸化過程の解明には，本研究で算出している要素すす粒径の他に，

粒子内部の微細構造の詳細な理解が必要である．特に，すす粒子の核形成及び酸化は，

どの程度の分子量の PAH が核形成に至っているのかや，すす粒子のどの部分から酸化

が起こっているのか，といった情報が欠落しており，これらの現象を正確に捉えたモデ

ルが現状では構築されていない．4.4.2「すす粒子微細構造観察による核形成・酸化過程

の解明」では，本手法を応用し，火炎中で捕集された粒子を，TEM により高倍率で観察

し，すす粒子内部構造の観察を試みている．本手法によって得られる定量的なすす粒子

性状から，これまで行えていなかった数値解析結果の検証が可能となり，予測精度向上

が期待される．4.4.3「数値解析結果の検証方法の検討」では，本研究で取得されるすす

粒子性状の定量解析結果から，現状の数値解析モデルでの表面成長・酸化，凝集過程を

検証する方法を検討している． 

 

Figure 4-31  An overview of present technology availability for soot formation and oxidation 

processes in diesel spray flame. 
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4.4.1 シャッター機構を用いた時間分解サンプリング 

これまでの光学計測から，図 4-5に示すように，ディーゼル噴霧火炎中のすす粒子は，

インジェクタ噴孔からの位置だけでなく，タイミングによって異なる性状を示すことが

予想される．4.2「噴霧軸上の変化」では，噴孔からの距離を変えてすす粒子の捕集を行

っているが，燃焼期間終始に渡りグリッドを火炎に暴露しているため，非定常的なすす

粒子性状の変化を捉えるには至っていない．実機筒内の燃焼時間スケールでは，定常的

な燃焼となることはなく，この非定常性を捉えることが，排出粒子性状を高精度で予測

する上で重要である．本項では，新たに開発した捕集装置を用い，噴霧火炎の先端，準

定常，後端の異なる 3 タイミングでの時間分解サンプリングを試みる． 

 

Figure 4-32  A schematic of time resolved soot sampling device installed into a combustion 

chamber using spring driven shutter mechanism [4-28]. 

図 4-32 に火炎内すす粒子の時間分解サンプリングに用いた装置概要図を示す．図 4-

32 左上に示す時間分解動作機構概念図の通り，暴露孔の開いた”シャッタープレート”

（厚さ 0.5 mm）を，引張ばねにより静止状態から一方向にスライドさせる駆動方式を

採用している．ばねと反対側に設置されたソレノイド駆動のロックピンを引き抜くこと

で，シャッタープレートの駆動を行っている．図 4-32 右上に示すように，シャッター

プレートの下部に TEM グリッドを，噴霧軸上に位置するように保持し，暴露孔がグリ

ッド上を通過している間のみすす粒子の捕集が行える機構となっている．暴露期間及び

タイミングは暴露孔の寸法及びロックピンの引き抜きタイミングによって制御する．本

項では，すす粒子の捕集量を適量にするために，暴露期間を 1 ms とし，噴霧先端，準

定常，後端それぞれにおいて暴露期間を確保する目的で，噴射期間を 3.8 ms としてい 
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Table 4-4 Experimental conditions 

Ambient density  a 9.5 kg/m
3

Ambient temperature T a 1100 K

Ambient pressure P a 2.7 MPa

O2 concentration 21%

Injector G2S (Solenoid)

Nozzle type 0.14 mm×1

Injection pressure P inj 80 MPa

Injection duration t inj 3.8 ms

Fuel JIS#2

Injection amount M f 14.3 mg

Sampler tpye Time resolving shtter

Distance from nozzle tip z 50, 60 and 80 mm

0.6-1.6, 2.3-3.3, 3.9-4.9 ms@50 mm

0.7-1.7, 2.3-3.3, 3.9-4.9 ms@60 mm

1.3-2.3, 2.7-3.7, 3.9-4.9 ms@80 mm

Grid type Carbon coated copper grid

Temerature of sampler T sampler 373 K

Surrounding conditions

Injection conditions

Sampling conditions

Sampling timing t exp

 

る．その他の実験条件を表 4-4 にまとめる．捕集位置は噴孔先端から 50 mm，60 mm，

80 mm としている．図 4-33 に，レーザー透過光影写真によるすす生成挙動から，それ

ぞれの捕集位置における暴露タイミングを選定しており，画像上に示している．詳細な

暴露タイミングについては表 4-4 に記されている．なお，捕集時の実際の暴露期間につ

いては，フォトインタラプタにより，プレート挙動を実測することで確認を行っている．

それぞれの位置及びタイミングで捕集されたすす粒子の TEM 画像を図 4-34 に示す．上

段に示す，z=50 mm の位置ではタイミングの違いにより，凝集体及び要素すす粒子の大

きさに明確な差は見られない．一方，z=60 mm の位置では，先端部の粒子数が少なく，

また，凝集体，要素すす粒子共に他のタイミングと比べて小さいように見受けられる． 

 

Figure 4-33  High-speed laser shadowgraphs of diesel spray flame which includes the sampling 

timings and locations. 
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Figure 4-34  Example TEM images of in-flame soot particle directly sampled at z=50, 60 and 80 

mm with three different timings, spray tip, quasi-steady and spray tale, respectively. 

下段の z=80 mm の位置では，他の位置と比べすす粒子数が減少しているが，凝集体サ

イズは大きくなっている．さらに，先端部は他のタイミングよりも大きい印象を受ける．

これらの TEM 画像から算出した，要素すす粒径及び凝集体旋回半径の分布及び平均値

の推移を図 4-35 に示す．図 4-35 から，いずれの捕集位置においても，捕集タイミング

によって明確な傾向が出ている．z=50 mm では，先端部，準定常領域において，粒子の

大きさに明確な差は見られないものの，後端部で凝集体旋回半径がわずかに大きくなっ

ている．一方，z=60 mm では，先端部と準定常領域の間に差が生じ，後端部ではさらに

凝集体が大きくなっている．図 4-33 から，t=0.6 ms 頃に z=50 ~ 60 mm に位置する噴霧

先端部ですすによる影が観察され始め，その後燃焼による温度上昇に伴いすす生成開始

位置が z=40 mm 付近へとシフトしていることが示されている．従って，z=50～60 mm の

先端部では生成直後のすす粒子が存在しているが，準定常期間に入るとすす生成開始位

置が上流にシフトし，z=60 mm の地点に到達するまでにすす粒子が成長しているものと

考えられる．特に，z=60 mm の位置で先端部から準定常領域にかけて要素すす粒径が大

きく上昇していることは興味深い．これは，準定常期間に入ると，すす生成開始位置が

燃料濃度の高い上流域へとシフトすることで，粒子の表面成長が促進されていることに

よるものと考えられる．さらに，後端部で凝集体が大きくなる傾向はこれまでの光学計

測では捉えられておらず，注目に値する．Aizawa らの熱電対による噴霧中心部の温度

計測から，上流域中心部では周辺部や下流域と比べ温度が低いことが明らかになってい

る[4-25]．このため上流域では，温度の比較的高い噴霧周辺部からすす生成・成長が進

行しているものと推察され，Kuribayashi らの光学計測でもこの傾向が確認されている

（図 4-36(a)参照[4-4]）．ところが，低温の噴霧中心部においても，後端部の通過時には

空気導入の促進[4-5]により，温度が上昇することが確認されており[4-25]，高温度場に

よってすす生成・成長が促進され，後端部での粒径増大をもたらしているのではないか 
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Figure 4-35  Histograms of primary particle diameter (left) and mass distributions of aggregate 

gyration radius (right) at z=50, 60 and 80 mm with three different timings, spray tip, quasi-steady 

and spray tale, respectively.  Their average values are shown in the bottom. 

と推察される．z=80 mm の位置では，z=50～60 mm のものと傾向が逆転し，先端部で

Rg=80 nm を超えるような大きな凝集体が存在しているのに対し，準定常領域，後端部

ではそのサイズが減少している．噴霧火炎の先端部は，低温度，高密度の周囲流体中を

進行するため，流速が低く，せん断により大規模渦を形成するが，後続の噴霧は燃焼に

より高温，低密度化した既燃ガス中を進行するため流速が早い．この非定常的な流速の

変化は Eagle らの PIV 法による計測でも確認されており（図 4-36(b)参照[4-29]），また，

その結果として燃料の過濃混合気が下流域の噴霧先端部に滞留することが Kondo らの

光学計測でも明らかにされている（図 4-36(c)参照[4-30]）．すなわち，小粒径粒子しか存

在しなかった噴霧先端部では，火炎発達の過程で生じる後続噴霧との流速の差により，

粒子の高濃度領域が形成され，また，時間をかけて進行することで衝突凝集が助長され，

大粒径化へと至っているものと推察される．また，先端部が通過した後は比較的流速の

速い後続噴霧中での粒子成長へと推移し，粒子密度及び時間の観点から，先端部ほどの

大粒径化には至らない．準定常領域で粒径が小さくなるのはこのためであると考えられ 
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Figure 4-36  Distributions of (a) in-flame particle size via LII/LS [4-4], (b) flow velocity via PIV 

[4-29] and (c) fuel rich mixture via UV laser shadowgraphy [4-30]. 

る．噴霧後端部においても z=50～60 mm のものと傾向が逆転しており，凝集体は準定

常領域のものよりも小さくなっている．Aizawa らの噴霧中心部の温度計測では下流部

においても，噴霧後端部通過により温度上昇を伴っているが[4-25]，z=80 mm の位置で

は，混合の進行により，すす前駆体である PAH 等の濃度が低下しており，温度上昇に

伴う酸化が支配的となり，粒径の減少を引き起こしているものと推察される．以上の結

果から，火炎内すす粒子性状の非定常的な変化を図 4-37 の概念図にまとめる． 

上述のようにシャッター機構を用いた時間分解サンプリングにより，時空間的なディ

ーゼル噴霧火炎内すす粒子生成・酸化過程を定量的に評価できることが示された．火炎

中のすす粒子性状は，どのような火炎内流動及び反応経路を経たのかで決まるものであ

り，これまでの様々な化学種や流れを計測する方法が考案されてきたが，本研究で新た

にすす粒子性状定量評価手法が確立された．今後，本項で示している位置以外でも捕集

を行い，さらなる調査を続けると共に，PAH や OH といった化学種の濃度分布や火炎内

流動計測から火炎構造の理解を深めることで，非定常な筒内すす生成・酸化過程の現象

解明が期待される．  
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Figure 4-37    A conceptual figure of soot formation and oxidation processes in a diesel free jet. 
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4.4.2 すす粒子微細構造観察による核形成・酸化過程の解明 

第 1 章で述べたように，すす粒子の内部は，多環平面状の炭素結晶子が何層にも配向

された層構造をしている．図 4-38 右上に示すように，TEM により高倍率で観察すると，

粒子内部の電子線と平行な結晶子のみが干渉し，縞模様の断面像として映し出される．

その模様から，結晶子の層は”Fringe”と呼称されている．この Fringe を定量的に評価す 

 

Figure 4-38  TEM images of soot particle and a schematic of nanostructure [4-31]. 

 

Figure 4-39  Parameter definition of soot nanostructure. 

ることで，粒子表面に積層される炭素原子数の見積もりが可能となり，図 4-31 に示す

粒子の表面成長・酸化現象を定量的に把握できることが期待される．Vander Wal らは，

バーナー火炎等の基礎燃焼場で生成されたすす粒子を対象に，高倍率で観察されたすす

粒子の TEM 画像から，層構造を定量解析する方法を確立している[4-32]．ここで，Vander 

Wal らは特にすす粒子の反応性について注目しており，それと関係が深い層の長さ Lf

（以下 Fringe 長さ），屈曲率 Tf，層同士の間隔 Sf（以下 Fringe 間隔）（図 4-39 参照）を

算出している．Sakai らは，Vander Wal らの手法に倣い，層構造定量解析アルゴリズム

を構築し，本研究で確立した捕集方法により，これまでディーゼル噴霧火炎中の微細構

造を調査してきている（図 4-40 参照[4-33]）．これらの取組により，ディーゼル噴霧火
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炎内のすす粒子内部層構造についての理解もある程度深まっており，上述の表面成長・

酸化過程の定量評価を検討できる段階にまで至っている．この具体的な算出方法につい

ては 4.4.3「数値解析結果の検証方法の検討」で詳述する． 

 

Figure 4-40  Examples of (a) raw TEM image and (b) skeletonized image of soot nanostructure 

and (c) histograms of fringe separation [4-33]. 

一方，すす粒子の核形成及び酸化については，生成直後のすす粒子や酸化が支配的と

なっている領域に存在するすす粒子を観察することで，現象の理解が進むものと考えら

れるが，ディーゼル燃焼場でこれらのすす粒子を捕集することが困難であり，前例がな

い状態であった．Ishiguro らは，図 4-41 左に示すように粒子の内部に複数の核粒子が存

在していることを確認しており，これらは核形成時の粒子の姿を反映しているものとし

ているが，高温の燃焼場に長期間晒されることでその構造が変化していることが懸念さ

れる．今後，核形成については，4.4.1「シャッター機構を用いた時間分解サンプリング」 

 

Figure 4-41  A schematic of soot nanostructure (left) and TEM image of fine particles existing 

at inner core region. 
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で示した，時間分解サンプリングにより，上流域の噴霧先端部で生成された直後のすす

粒子のみを捕集し，図 4-41 右に示すような，Inner core 内の核粒子（黄色丸部）を定量

解析することで，核形成過程の解明が期待される．特に，図 4-38 右に示すように，フリ

ンジ一層が 6 員環から成る直径 WPAH の円形 PAH であると仮定すると，核形成に至る

PAH の分子量をある程度推定できるようになり，数値解析に用いられている仮定や式

等の妥当性を確かめられるものと期待される．また，OH が多く存在し，すす粒子の酸

化が支配的になっているとされる噴霧火炎周辺部では，火炎の構造上，流れが緩慢であ

り，従来サンプラーでは捕集が困難であった．しかしながら，第 2 章で検討した流動誘

起型サンプラーを用いることで，酸化が支配的な周辺部ですす粒子を捕集することが可

能となり，中心部のすす粒子とは異なる構造をしていることが示された（図 4-42 参照

[4-34]）．今後，この酸化の影響を受けたすす粒子の層構造を定量解析すると共に，従来

の電気炉等を用いて得られたすす粒子の酸化挙動に関する知見[4-14, 4-15, 4-16]と比較

することで，ディーゼル噴霧火炎内でのすす粒子酸化現象の理解が期待される． 

 

Figure 4-42  Comparison of nanostructure between flame core “non oxidized” and pheripheral 

“oxidized“ soot particles [4-34]. 

4.4.3 数値解析結果の検証方法の検討 

従来の質量による規制に加え，粒子数規制も施行され，排出される粒子性状にまで注

目が及ぶ中，複雑化するエンジンシステム開発・設計には高精度な筒内すす生成・酸化
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予測モデルが必要不可欠である．このため，様々な研究機関でディーゼル機関筒内のす

す粒子生成・酸化過程の詳細な 3 次元数値解析が行われているが[4-35, 4-36, 4-37, 4-38, 

4-39, 4-40, 4-41, 4-42]，いずれも排出粒子質量や数を十分に予測できるまでには至って

いない．すす粒子生成・酸化過程の完全な現象理解及びモデル構築には，ディーゼル燃

焼場の複雑な流れを捉え，膨大な素反応から重要な経路を抽出する必要がある．現状で

はいずれについても途上段階にあるが，ECN 等[4-43]で行われている最先端計測[4-29, 

4-44, 4-45, 4-46]により，流れの詳細把握が期待される．この流れを捉えるモデルが構築

された上で，本研究で得られるすす粒子性状の定量データと数値解析結果を比較するこ

とで，反応経路の検証が可能となる．しかしながら，現行の数値解析モデルの多くは，

表面成長・酸化，粒子同士の衝突凝集を考慮しているものの，これまで粒子構造がわか

らなかったことや衝突凝集過程の複雑さから，粒子を球と仮定しており，TEM 解析で

得られる要素すす粒径や凝集体旋回半径といったパラメータとの直接比較は困難であ

る．近年では，モンテ・カルロ法により衝突凝集を考慮し，凝集構造を表現するモデル

の構築が試みられているが[4-47, 4-48]，バーナー火炎等の基礎燃焼場での検証段階にあ

り，ディーゼル燃焼場への適用には今一歩時間を要する．今後，衝突凝集過程のモデル

化についても本研究の定量データの活用が期待されるが，現行のモデル精度向上が急務

とされている． 

本項では，共同研究先である早稲田大学大聖研究室での詳細反応を考慮した 3 次元数

値解析[4-49]を例に，本研究で得られるすす粒子性状の定量データを用いて，現状のモ

デルでの核形成，表面成長・酸化，衝突凝集過程の予測精度を向上していく方法につい

て検討する． 

Table 4-5  Reaction scheme in the soot model [4-49]. 

 

数値解析におけるディーゼル燃焼でのすす粒子生成・酸化過程は，核形成，表面成長・

酸化によるすす総質量の変化と，核形成，衝突凝集による数密度の変化によって記述さ

れ，それぞれ式 4-2 及び式 4-3 で表される． 
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𝑑[𝐶(𝑠)]

𝑑𝑡
= 𝜔𝑛𝑢𝑐 +𝜔𝑠𝑔 −𝜔𝑂2 −𝜔𝑂𝐻⁡⁡[𝑚𝑜𝑙/𝑐𝑚

3𝑠]    (4-2) 

𝑑𝑁

𝑑𝑡
=

𝑑𝑁𝑛𝑢𝑐

𝑑𝑡
−

𝑑𝑁𝑐𝑜𝑎𝑔

𝑑𝑡
⁡⁡ [#/𝑐𝑚3𝑠]      (4-3) 

ここで，C(s)はすす粒子内炭素原子量であり，nuc，sg，O2，OHはそれぞれ核形成速

度，表面成長速度，O2 及び OH による酸化速度である．また，dNnuc/dt 及び dNcoag/dt は

それぞれ核形成及び衝突凝集による粒子数の変化の項である．それぞれの反応スキーム

を表 4-5 にまとめ，以下に詳述する． 

まず，核形成は，熱分解された低級炭化水素が図 1-7(a)の Even-carbon path により環

化され，HACA により多環化し，5 員環を含むアセナフチレン（A2R5）をすす粒子の前

駆体として定め，炭素数が 100 個に達した前駆物質が固相炭素粒子 1 個を生成するもの

とする．従って，核形成反応はアセナフチレンの濃度に依存するものとし，核形成反応

速度は式 4-4 から算出される．また，核形成による数密度変化率は式 4-5 により記述さ

れる． 

𝜔𝑛𝑢𝑐 = 12𝑘𝑛𝑢𝑐[𝐴2𝑅5]⁡⁡[𝑚𝑜𝑙/𝑐𝑚
3𝑠]     (4-4) 

𝑑𝑁𝑛𝑢𝑐

𝑑𝑡
= 𝜔𝑛𝑢𝑐

𝑁𝐴

𝐶𝑚𝑖𝑛
⁡⁡[#/𝑐𝑚3𝑠]      (4-5) 

ここで，knucは核形成反応速度定数，[A2R5]は反応前前駆物質濃度，NAはアボガドロ定

数，Cminは核形成に至る最小炭素原子数である． 

また，表面成長過程は HACA により進行し，アセチレンの濃度，粒子表面積及び数

密度，また粒子表面の活性サイト割合に依存するものとし，その反応速度は式 4-6 によ

り記述される． 

𝜔𝑠𝑔 = 2𝑘𝑠𝑔𝑃𝑐2𝐻2 (𝛼𝑎
𝜒𝑠𝑔

𝑁𝐴
𝐴𝑠𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡)⁡⁡[𝑚𝑜𝑙/𝑐𝑚

3𝑠]    (4-6) 

ここで，ksg は表面成長反応速度定数，PC2H2 は C2H2 の分圧，は粒子表面の活性サイ

ト割合，sgは活性サイト密度[4-50]，Asは粒子表面積，Nsootはすす粒子数である．なお，

は式 4-7 に示す，Kazakov らにより提案された式から算出する[4-51]． 

𝛼𝑎 =
1

2
{tanh (

8186

𝑇
− 4.57) + 1}      (4-7) 

粒子の表面酸化過程は，上述の表面成長反応と競合して進行する．表面酸化反応は，

Nagle らの提唱する O2 によるもの[4-52]と，Neoh らの提唱する OH によるもの[4-53]が

支配的としている．O2 による酸化では，O2 濃度，粒子表面積及び数密度の他に，粒子

表面の活性サイトと酸化被膜形成による不活性サイト化を考慮している．また，OH に

よる酸化では，分子運動論に基づき OH とすす粒子との衝突確率によって記述する．そ
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れぞれの酸化反応速度を式 4-8，4-9 に示す． 

𝜔𝑂2 = 𝜋𝐴𝑠𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡 {(
𝑘𝑎𝑃𝑂2

1+𝑘𝑧𝑃𝑂2
− 𝑘𝑏𝑃𝑂2)𝜒 + 𝑘𝑏𝑃𝑂2}⁡⁡[𝑚𝑜𝑙/𝑐𝑚

3𝑠]   (4-8) 

𝜔𝑂𝐻 = 3𝛾𝑂𝐻[𝑂𝐻]𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡 (
𝑅𝑇

2𝜋𝑀𝑂𝐻
)

1

2
A𝑠⁡⁡[𝑚𝑜𝑙/𝑐𝑚

3𝑠]    (4-9) 

ここで，ka，kb，kzは各種反応速度定数，PO2は O2の分圧である．また，OHは衝突確

率，[OH]は OH 分子の濃度，R は気体定数，MOHは OH 分子量である． 

衝突凝集過程は，ブラウン拡散により進行するものとし，凝集による数密度変化を式

4-10 によって記述する． 

𝑑𝑁𝑐𝑜𝑎𝑔

𝑑𝑡
=

6

5
𝜅𝑓𝑣

1 6⁄ 𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡
11 6⁄ ⁡⁡[#/𝑐𝑚3𝑠]     (4-10) 

𝜅 =
5

12
(
3

4𝜋
)
1 6⁄

(
6𝑘𝐵𝑇

𝜌𝑠𝑜𝑜𝑡
)
1 2⁄

𝐺𝐶𝑎      (4-11) 

ここで，は付着確率，fv はすす粒子体積分率，kB はボルツマン定数，G は Spherical 

particle 因子，Caは Self preserving size distribution 因子である． 

数値解析では上述の式 4-1 及び式 4-2 から，計算セル毎にすす粒子の総質量を粒子数

で除算し，式 4-12 により粒径を算出している． 

𝐷𝑠𝑜𝑜𝑡 = (
6

𝜋

𝐶𝑠

𝜌𝑠𝑜𝑜𝑡𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡
)

1

3
⁡⁡[𝑐𝑚]      (4-12) 

ここで，Dsoot は球と仮定した粒子径であり，セル内に直径 Dsoot の粒子が Nsoot 個存在

する，という均一分布としている．Zhou らは上述の式を用い，LES（Large Eddy Simulation）

による 3 次元数値解析から図 4-43 に示すような，すす粒径，数密度分布やすす生成と

関係の深いアセナフチレンやアセチレン，OH といった化学種の濃度分布を算出してい

る[4-49]．さらに Zhou らは，上述の式から局所の総すす生成速度 dCs/dt，数密度変化率

dNsoot/dt，粒径増加率 dDsoot/dt を算出し，図 4-44 に示す分布を作成している[4-49]． 

図 4-44 の分布に対応するものを TEM 解析結果から得ることができれば，数値計算で

考慮している核形成や表面成長・酸化といった各化学反応過程や，衝突凝集過程の妥当

性を検証することが可能となる．しかしながら，数値解析では，粒子を球と仮定してい

る点，また，TEM 解析では捕集粒子数が必ずしも火炎中の粒子数を反映していない点

から，両者の直接比較は容易ではない．そこで，ある程度の仮定をした上で，粒子（凝

集体）一粒あたりの各化学反応及び衝突凝集による質量増加率を算出し，核形成，表面

成長・酸化反応速度と衝突凝集速度を直接比較する方法を提案する． 

図 4-44 左に示す dCs/dt は，セル内の核形成，表面成長・酸化反応による質量増加率
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であり，これを同様のセル内総粒子数で除算することで，粒子一粒あたりの値を得る．

またここで，粒子一粒の質量の増減から核形成，表面成長・酸化反応による質量増減分 

 

Figure 4-43  Predicted soot diameter, soot number density and related gas phase species 

distribution of soot formation using the LES turbulent model [4-49]. 

 

Figure 4-44  Predicted soot formation rates in terms of net soot production, particle number 

increase, and particle diameter growth using the LES turbulent model [4-49]. 

を差し引くことで衝突凝集による質量変化率を算出することができる．これらより，核

形成，表面成長・酸化反応による質量増加率 dCs-nuc_sur/dt 及び衝突凝集による質量増加

率 dCs-coag/dt は式 4-13，4-14 から算出される． 
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𝑑𝐶𝑠−𝑛𝑢𝑐_𝑠𝑢𝑟

𝑑𝑡
=

1

𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡

𝑑𝐶𝑠

𝑑𝑡
⁡⁡[𝑔 (𝑠 ∙ 𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑙𝑒)⁄ ]     (4-13) 

𝑑𝐶𝑠−𝑐𝑜𝑎𝑔

𝑑𝑡
=

𝑑𝐶𝑠−𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑙𝑒

𝑑𝑡
−

𝑑𝐶𝑠−𝑛𝑢𝑐_𝑠𝑢𝑟

𝑑𝑡
⁡⁡[𝑔 (𝑠 ∙ 𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑙𝑒)⁄ ]   (4-14) 

ここで，dCs-particle/dt は粒子一粒の質量増加率であり，式 4-15 から算出する． 

𝑑𝐶𝑠−𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑙𝑒

𝑑𝑡
=

𝜋

6
𝜌𝑠𝑜𝑜𝑡(𝐷𝑠𝑜𝑜𝑡[𝑖+1]

3 − 𝐷𝑠𝑜𝑜𝑡[𝑖]
3)⁡⁡[𝑔 (𝑠 ∙ 𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑙𝑒)⁄ ]  (4-15) 

一方，TEM 解析では，定量的な粒子性状から質量増加率に換算する必要がある．ま

た，TEM 観察で見られるすす粒子は単独で存在する要素すす粒子から 100 個以上の粒

子で構成される凝集体まで大小様々であるが，多分散な粒子性状を考慮すると処理が非

常に複雑になる．そこで，4.2「噴霧軸上の変化」で示したデータを例に，噴霧軸上の各

捕集位置で得られる平均値を代表値とし，それぞれの値が上流から下流にかけての粒子

性状の推移をラグランジュ的に捉えているものと仮定する．ここで，表面成長・酸化を

評価するため，要素すす粒径についてはザウター平均粒径として算出することとした．

図 4-45 に，z=40 mm から 50 mm までの粒子成長過程を例に，すす粒子表面成長・酸化

過程及び衝突凝集過程の概念図を示す． 

 

Figure 4-45  A schematic of soot surface growth/ oxidation (top) and aggregation (bottom) 

processes in a diesel spray flame. 
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表面成長・酸化反応によるすす粒子の質量変化は要素すす粒径変化で評価できるものと

し，図 4-45 上段の黄色部の質量Msur-priを，式 4-16 により見積もることで得る． 

∆𝑀𝑠𝑢𝑟−𝑝𝑟𝑖 =
𝜋

6
(𝑑𝑝[𝑗+1]

3 − 𝑑𝑝[𝑗]
3)𝜌𝑠𝑜𝑜𝑡 ⁡⁡[𝜇 𝑔 𝑝𝑟𝑖𝑚𝑎𝑟𝑦⁡𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑙𝑒⁄ ]  (4-16) 

ここで，すす粒子密度sootは，すす粒子内部の層をグラフェンと仮定し，Aizawa らが

報告している本噴霧火炎の平均フリンジ間隔 Sf=0.43 nm として[4-54]，式 4-17 より算出

する． 

𝜌𝑠𝑜𝑜𝑡 = 2𝑀𝐶 (𝑁𝐴 × 0.2461 × 0.2132 × 𝑆𝑓)⁄ ⁡⁡[𝜇𝑔 𝑛𝑚3⁄ ]   (4-17) 

式 4-16 から得られる要素すす粒子一粒あたりの表面成長・酸化反応による質量増加

量Msur-pri 及び，式 3-6，np=kf(Rg/dp)
Df による凝集体内粒子数を乗算することで，凝集体

1 個あたりの増加量Msur を取得する．これを，式 4-18 に示すように噴霧火炎の平均流

速 uflame から得られる捕集地点間の移動時間で除算することで，凝集体 1 個あたりの表

面成長・酸化反応による質量増加率を算出する． 

𝑑𝑀𝑠𝑢𝑟

𝑑𝑡
= ∆𝑀𝑠𝑢𝑟−𝑝𝑟𝑖𝑛𝑝[𝑗+1]

𝑢𝑓𝑙𝑎𝑚𝑒[𝑗]

10
⁡⁡[μ 𝑔 (𝑚𝑠 ∙ 𝑎𝑔𝑔𝑟𝑒𝑔𝑎𝑡𝑒)⁄ ]   (4-18) 

衝突凝集過程による質量増加率は，数値解析と同様，凝集体 1 個あたりの質量増加量

Magg（式 4-19）から表面成長・酸化反応による質量増加量を差し引くことで算出する

（式 4-20）． 

∆𝑀𝑎𝑔𝑔 =
𝜋

6
𝜌𝑠𝑜𝑜𝑡(𝑑𝑝[𝑗+1]

3𝑛𝑝[𝑗+1] − 𝑑𝑝[𝑗]
3𝑛𝑝[𝑗])⁡⁡[𝜇 𝑔 𝑎𝑔𝑔𝑟𝑒𝑔𝑎𝑡𝑒⁄ ]  (4-19) 

𝑑𝑀𝑐𝑜𝑎𝑔

𝑑𝑡
= (∆𝑀𝑎𝑔𝑔 − ∆𝑀𝑠𝑢𝑟)

𝑢𝑓𝑙𝑎𝑚𝑒[𝑗]

10
⁡⁡[μ 𝑔 (𝑚𝑠 ∙ 𝑎𝑔𝑔𝑟𝑒𝑔𝑎𝑡𝑒)⁄ ]   (4-20) 

図 4-46 に式 4-18，4-20 から得られる表面成長・酸化反応速度及び衝突凝集速度の噴

霧軸上の推移を示す．図 4-46 から z=40 mm から 60 mm にかけて，衝突凝集による質量

増加率は 0 に近く，表面成長が支配的となっていることが示された．z=60 mm から 70 

mm にかけては，表面成長・酸化による質量増加率がマイナスに転じていることから，

表面酸化反応が支配的になっていることがわかる．一方で，凝集による質量増加率は 200 

g/(ms・agg)を超え，表面酸化反応が支配的となっている領域においてもなお，衝突凝

集により粒子の質量が増加していることが示された．さらに下流では，衝突凝集による

質量増加率がマイナスに転じており，他方で表面酸化速度が 0 に収束している．これは，

凝集体が分裂していることを意味するが，粒子の表面酸化を引き起こさずに，凝集体の

みを分断するような反応が実際に起こるとは考えにくい．4.2「噴霧軸上の変化」で見ら

れたように，ディーゼル噴霧火炎内での不均一な酸化により，特に下流域では酸化され

ずに残った粒子を選択的に解析にかけたために表面酸化速度を下方に見積もってしま

っているものと推察される．さらに下流域では，周辺部との混合が進み，噴霧火炎軸上
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でのすす生成・酸化過程として取り扱うことが容易ではなくなるため，より大きな誤差

を生じている可能性がある．従って，本項で検討した TEM 解析による定量的な粒子性

状を用いた数値解析結果検証は，特に上流部での成長が支配的となっている領域で適用 

 

Figure 4-46  Quantitative surface growth/oxidation rate and aggregation rate in a diesel spray 

flame derived from TEM analysis. 

することが望ましい．また本来，核形成nuc，表面成長sg，表面酸化O2+OH，それぞ

れの反応を個別に検証することが望ましいが，現状の TEM 解析で得られる粒径や形状

といったすす粒子性状は，上記の反応をすべて反映した上での結果であり，それぞれを

分離できるものではない．しかしながら，近年数多くの数値解析モデル[4-35, 4-36, 4-37, 

4-38, 4-39, 4-40, 4-41, 4-42]が提案される中で，反応と凝集過程を個別に定量検証した例

はなく，算出される各反応速度，凝集速度のオーダーすら確かめられていなかったのが

現状であるが，本項で新たな検証方法を提案したことは数値計算の予測精度向上に向け

ての大きな一歩である． 

今後，火炎の複雑な流れや，アセチレン，PAH，OH といった化学種の濃度，局所温

度等を同一噴霧火炎中で計測し，時間分解サンプリングを活用した上で，数値解析結果

を本項で提案している方法により検証することで，更なる予測精度向上が期待される．  
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4.5 本章のまとめ 

自由噴霧火炎及び衝突噴霧火炎に対し，すす粒子捕集及び TEM 解析を行い，粒子性

状を定量的に評価した．以下に得られた結論を示す． 

1. ディーゼル噴霧火炎内すす粒子生成・酸化過程を詳細に調査するため，自由噴霧

火炎噴霧軸上の異なる 6 点からすす粒子の捕集，性状の解析を行った．すす前駆

体である PAH が高濃度で存在していると考えられる噴霧火炎の上流域（z=40, 50 

mm）では，要素すす粒径にして 15 nm に満たない若い粒子が多数存在しており，

すす粒子の核形成が活発に起こっていることが示された．また，噴霧火炎全体で

フラクタル次元が 1.73 程度であり，粒子同士が衝突すると高確率で付着する拡

散律速凝集過程となっており，この領域ですでに凝集体（Rg=25～30 nm 程度）の

存在も示された．すす粒子が PAH 存在領域を進行していくことで，表面成長を

伴いながら，衝突凝集が進み，火炎中流域（z=60, 70 mm）で凝集体及び要素すす

粒子のサイズはピーク（dp=17～20 nm, Rg=45～60 nm 程度）を示す．さらに下流

まで進むと，空気との混合・反応の進行により燃料分子や PAH 濃度が低減し，

すす粒子の表面酸化が支配的となることで，すす粒子の濃度及びサイズは減少に

転じるが，燃焼場での酸化剤である OH の不均一な分布により，すす粒子の酸化

も不均一に起こり，下流域（z=80, 90 mm）では酸化を逃れた，比較的大きな凝集

体（Rg=30～35 nm 程度）と，酸化の影響を受けた 10 nm 以下の要素すす粒子で構

成さる小さな凝集体が混在していることが明らかとなった． 

2. 排気すす粒子性状の予測精度向上を目的に，自由噴霧で再現されていない実機筒

内現象として，噴霧火炎の壁面衝突及び多重暴露を定容燃焼器内で模擬し，捕集

されたすす粒子性状の解析を行うことで，壁面堆積すす粒子性状を調査した．筒

内壁面に堆積するすす粒子は，複数サイクルに渡る噴霧火炎の暴露により，壁面

上ですす粒子の再凝集が起こり，凝集体サイズを増加させることはあるものの，

要素すす粒径に関しては自由噴霧火炎中のものと大きくは変わらず，すす粒子が

温度境界層内に入ることで表面成長が凍結されることが示された．また，噴霧火

炎の壁面衝突現象により，淀み点近傍に堆積するすす粒子の凝集体及び要素すす

粒子サイズは減少する傾向にあることが示されたが，これは，壁への熱伝達によ

り淀み点近傍の火炎温度が低下し，すす生成速度が低減していることによるもの

と推察される．一方，壁面を沿って流れる過程で堆積するすす粒子は，淀み点の

ものと比べ，濃度，凝集体及び要素すす粒子サイズの全てにおいて高い値を示し

ている．これは，生成，成長，酸化の全ての過程が先行して起きているとされる

噴霧周辺部のすす粒子が堆積していることによるものと考えられる．筒内すす粒

子排出過程の一つとして考えられている，燃焼室壁面への堆積現象によって，要

素すす粒径に変化はないものの，凝集体が大粒径化する可能性が示唆された． 
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以上より，本研究で提案している TEM 解析により，光学計測等の従来法では取得が

困難であった火炎内すす粒子性状を定量的に評価できることが示された．また，火炎中

の異なる位置におけるすす粒子性状変化を捉えるほどの分解能を有しており，本手法が

筒内すす生成・酸化過程の理解及びパラメトリックスタディに適用できるものと示唆さ

れる．
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第 5 章 結 論 

5.1 各章の総括 

内燃機関の中でも特に熱効率に優れたディーゼルエンジンは，深刻化しつつある地球

温暖化や大規模気候変動といった環境問題を解決する有望技術の一つであるが，PM 及

び NOx の排出量削減が課題となっている．特に，PM の主成分であるすす粒子は，その

筒内生成・酸化メカニズムが極めて複雑な現象であり，未だ完全な現象解明及び解決に

至っていない．また，複雑化しているエンジンシステム開発に必要不可欠なすす粒子生

成・酸化モデルの精度も不十分である． 

本研究では，現象理解及びモデル検証に不足している情報である，燃焼中の定量的な

すす粒子性状を取得することを目的とし，ディーゼル噴霧火炎内すす粒子の捕集方法及

び TEM による粒子性状解析方法を検討した．さらに，現象理解の深化を目的に，本研

究で提案している手法により，自由噴霧火炎内のすす粒子性状を詳細に調査した．以下

に，得られた結論を章毎に示す． 

第 2 章「火炎内すす粒子の直接サンプリング」では，定容燃焼器内で模擬した単発デ

ィーゼル噴霧火炎に，先端部に TEM 観察用グリッドを保持した”すすサンプラー”を直

接暴露し，火炎とグリッド間の温度勾配により生じる熱泳動効果によって火炎内すす粒

子を捕集するという手法を提案している．本手法で捕集されたすす粒子が火炎中での粒

子性状を反映しているものとしてどの程度信頼できるのかを評価するために，捕集過程

で生じ得る不確かさを実験的に検討した．以下にその内容を要約する． 

1. 着火遅れ期間，熱発生率，定性的なすす生成挙動はサンプラーの有無によって有

意な差を生じないことが示された．このことから，本研究で採用している”すす

サンプラー”を侵襲することで懸念される火炎構造の変化，ひいては火炎内すす

生成過程への影響を最小限に抑えられているものと示唆される． 

2. 単発ディーゼル噴霧火炎のショット毎のばらつきによって，グリッドに捕集され

るすす粒子の投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径はそれぞれ最大で，±

14%，±3%，±7.5%程度の差を有することが示された．また，すす粒子の濃度と

粒径の間に僅かな相関が生じることが示唆された． 

3. 火炎内すす粒子の捕集過程では，グリッド保持孔内へ燃焼ガスが流入することで，

グリッド近傍に厚さ 20 ~60 m 程度の温度境界層が形成され，すす粒子は熱泳動

効果によって 0.3 ~ 2.0 ms 程度の時間スケールでグリッド表面へと沈着していく

ことが明らかとなった． 

4. 噴霧火炎下流域においては，火炎流速の低下や噴霧先端部の大規模渦により，熱

泳動効果が抑制され，すす粒子捕集量が低減している可能性が示唆された． 
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5. 下流域での捕集量低減への対策として，剝離抑制型サンプラーを用いることで，

捕集位置 z=80 mm 及び 100 mm において投影面積比は約 1%高くなり，すす粒子

の捕集量が増加していることが示された．しかしながら，さらに下流の z=120 mm

では，流速の低下及び乱れの上昇により，サンプラー形状によってすす粒子の捕

集過程を改善することは困難であることが示された． 

6. 下流域での捕集量低減への対策として，流動誘起型サンプラーを用いることで，

すす捕集量は少なくなるものの，ばらつきを従来サンプラーの半分以下の水準と

することが可能となった．このことから，流動誘起型サンプラーを用いることで，

噴霧火炎のショット毎のばらつきや流動の乱れによらず安定してすす粒子を捕

集することが可能であることが示された． 

第 3 章「電子顕微鏡によるすす粒子性状観察及び解析」では，火炎中でのすす生成・

酸化過程を定量的に捉えるため，2 章の過程を経て捕集されたすす粒子を電子顕微鏡で

観察・解析し，「すす濃度，表面成長・酸化，衝突凝集成長，凝集律速メカニズム」の指

標として，すす凝集体の「投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径，フラクタル次

元」を算出する手法を提案している．上記のパラメータを抽出するために，観察方法，

解析にかける粒子数，解析者間の個人差など，解析結果に影響のある因子について検討

した． 

1. グリッド上の観察位置によって，投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径の

ばらつきはそれぞれ±40%，±7%，±14%となった．このことから，火炎中のす

す粒子性状の代表値を抽出するためには，グリッド上の複数の位置で TEM 観察・

解析で行う必要があることが示された． 

2. 火炎内すす粒子は多分散な粒子性状を有し，また，グリッド上の位置によっても

ばらつきを生じるが，要素すす粒子について計測回数 2,500 回以上，凝集体につ

いてサンプル数 1,000 個以上を解析にかけることで，それぞれ±1 nm 及び±2 nm

の精度で代表値を抽出できることが示唆された． 

3. 上記のように膨大な量の粒径計測には複数の解析者による人海戦術が必要とな

るが，要素すす粒径計測についてはある一定の解析経験を積むことで，解析者間

で同様の基準で計測が可能となり，±17%生じていた解析者によるばらつきを

3.5%程度に抑えられることが示された．また，凝集体旋回半径については特別な

解析経験を積むことなく，±5%程度のばらつきで算出できることが示された． 

第 4 章「火炎内すす粒子性状の調査」では，第 2 章及び第 3 章を通して確立した火炎

内すす粒子のサンプリング手法及び性状解析手法を，定容燃焼器内で模擬したディーゼ

ル噴霧火炎に適用し，火炎内すす粒子の生成・酸化過程を調査した． 

1. 自由噴霧火炎の z=40 mm から 90 mm までの位置で捕集されたすす粒子性状は，
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その位置によって，本手法で検討された不確かさによる誤差よりも大きな変化を

示した．このことから，本手法によって火炎内粒子性状の変化を十分に議論でき

ることが明らかとなった． 

2. ディーゼル噴霧火炎中から直接捕集したすす粒子には単独で存在する要素すす

粒子と凝集体が混在していることが明らかとなった．また，火炎中での要素すす

粒径及び凝集体旋回半径はそれぞれ，12.6 ~ 20.2 nm 及び 26.5 ~ 57.9 nm 程度とな

っていることが明らかとなった． 

3. また，投影面積比，要素すす粒径，凝集体旋回半径は，上流域（z=40, 50 mm）で

増加し，中流域（z=60, 70 mm）でピークを示し，下流域（z=80, 90 mm）で減少す

ることが明らかとなった．これらの傾向は火炎中のすす生成・酸化過程を反映し

ているものと示唆される．一方，粒子のフラクタル次元は火炎中の位置によらず，

一定の 1.73 程度となり，火炎内すす粒子の凝集過程が拡散律速凝集となってい

ることが明らかとなった． 

4. ディーゼル噴霧火炎に複数回暴露させることで，すす粒子の濃度及び凝集体の大

きさは増加するが，凝集体を構成する要素すす粒子の大きさは変わらないことが

示された．このことから，エンジン筒内壁面に噴霧火炎が複数回暴露されること

で，壁面付着すす粒子は火炎内粒子と再凝集し，成長してから排気に至る可能性

が示唆された．一方で，壁面へ一度堆積すると粒子の表面成長は生じないことが

明らかとなった． 

5. 噴霧火炎の壁面衝突現象により，淀み点近傍に堆積するすす粒子の凝集体及び要

素すす粒子サイズは減少する傾向にあることが示された．一方，壁面を沿って流

れる過程で堆積するすす粒子は，すす粒子の生成，成長，酸化が先行して起きて

いるとされる火炎周辺部のすす粒子の影響を受け，淀み点のものと比べ，濃度，

凝集体及び要素すす粒子サイズの全てにおいて高い値となることが明らかとな

った． 
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5.2 今後の展望 

ディーゼルエンジン筒内のすす粒子生成・酸化過程を理解する上で不足していた定量

的な粒子性状を取得する手法を確立し，自由噴霧火炎での現象解明に対する知見を構築

した．ディーゼルエンジンからのすす排出量削減へ向けた今後の取り組みとして，更な

る現象理解と現行モデルの予測精度向上が挙げられる．本研究で示している噴霧軸上の

多点計測を，酸素濃度や，雰囲気温度，噴射圧，異種燃料等を変えた様々な実験条件下

で展開し，局所温度や種々の化学種濃度と共にすす粒子性状に関するデータベースを構

築することが重要である．また，実機筒内の時間スケールを考慮すると，粒子性状の非

定常的な変化を把握することが必要不可欠であり，今後，シャッター機構を用いた時間

分解サンプリングの適用が期待される．さらに，実機エンジンから排出される粒子性状

の予測には，実機特有の多噴孔ノズル内流動，筒内ガス流動，噴霧間干渉，圧縮・膨張

行程等の現象を再現した場で本手法を適用し，それぞれの影響を評価することが重要で

ある．これらの計測には膨大な時間を要し，一つの研究機関で行うのは非現実的である．

本研究の難点はすす粒子サンプル取得後の画像解析にあり，人の目によって判別する粒

径計測には膨大な時間と人材を要する点で，これまで他研究機関に採用されるまでには

至らなかった．近年，共同研究先であるニューサウスウェールズ大学（オーストラリア）

の Sanghoon Kook らと共同で開発した，自動粒径計測アルゴリズム[5-1]は，上記の課題

を克服する有望手段であり，すでに ECN[5-2]加盟研究機関である IFPEN（フランス）に 

 

Figure 5-1  An overview of present technology availability for soot formation and oxidation 

processes in diesel spray flame. 
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おいても，本手法適用へ向けた動きが見られる[5-3]．特に，高精度の共通実験条件下で

ディーゼル噴霧火炎実験データベースを構築している ECN において，本手法によりす

す粒子性状の定量解析が成されれば，同一条件下で行われている他の最先端計測[5-4, 5-

5, 5-6, 5-7]で得られる流動や化学種，光学的すす濃度等の結果と直接比較が可能となり，

同一噴霧火炎において図 5-1 の種々の情報の完全網羅が期待される． 

また，上述の現象理解に対する取り組みに加え，モデル精度向上に対しては，現行モ

デルに用いている各パラメータの値の検証が急務となっている．4.4.2「すす粒子微細構

造観察による核形成・酸化過程の解明」で述べたように，核形成直後の粒子内部の微細

構造を解析することで，核形成に至る PAH の分子量や，その直径を定量評価すること

が可能となる．この解析から，核形成速度を表現している式 5-1 中の Cmin及び dnucとい

った核形成最小炭素原子数及び核粒子直径の検証が期待される． 

𝑑𝑁𝑛𝑢𝑐

𝑑𝑡
= 𝜔𝑛𝑢𝑐

𝑑𝑛𝑢𝑐𝑁𝐴

𝐶𝑚𝑖𝑛
       (5-1) 

また，種々の化学種濃度分布を計測した上で，TEM 解析によりすす粒子性状定量値

を取得し，4.4.3「数値解析結果の検証方法の検討」で詳述した方法から質量増加率に換

算することで，表面成長速度，酸化速度，凝集による数密度変化率を表す式 5-2～5-5 の

中の，sg，As，，OH，といった各パラメータの値や，用いている仮定自身をある程

度検証することが可能となる． 

𝜔𝑠𝑔 = 2𝑘𝑠𝑔𝑃𝑐2𝐻2 (𝛼
𝜒𝑠𝑔

𝑁𝐴
𝐴𝑠𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡)      (5-2) 

𝜔𝑂2 = 𝜋𝐴𝑠𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡 {(
𝑘𝐴𝑃𝑂2
1+𝑘𝑧𝑃𝑂2

− 𝑘𝐵𝑃𝑂2)𝜒 + 𝑘𝐵𝑃𝑂2}    (5-3) 

𝜔𝑂𝐻 = 3𝛾𝑂𝐻[𝑂𝐻]𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡 (
𝑅𝑇

2𝜋𝑀𝑂𝐻
)

1

2
A𝑠     (5-4) 

𝑑𝑁𝑐𝑜𝑎𝑔

𝑑𝑡
=

6

5
𝜅𝑓𝑣

1 6⁄ 𝑁𝑠𝑜𝑜𝑡
11 6⁄       (5-5) 

現行の多くのモデルでは，フラクタルな構造を有する粒子を球と仮定しており，粒子

表面積を過小評価している．しかしながら，上記の式にある通り，粒子表面積 Asは，表

面成長や酸化速度に関与する重要なパラメータである．また，後処理装置である DPF に

すす粒子を捕集する行程においても，粒子のフラクタル構造が堆積過程に作用するため，

すす凝集体構造の予測が重要である．火炎中の様々な位置，条件ですす粒子の凝集構造

を可視化している本研究のデータを活用し，モンテ・カルロ法による衝突凝集モデル[5-

8, 5-9]の検証や新たな凝集モデル構築に貢献することで数値解析によるすす粒子性状予

測精度の更なる向上が期待される．  
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付録 博士論文発表会での質問に対する回答 

博士論文発表会において，論文審査教官の先生方及びお越しいただいた方々の質問を

以下に，その回答とともにまとめる．質問は発表会前の論文草案の内容に対するもので

あり，回答の一部は，論文最終稿に反映している． 

質問 1：第 2 章 52 貢で算出している温度境界層厚さは，温度拡散係数と時間の平方根

で求まるはずなので，オーダーが合うかクロスチェックをした方が良い．（質問者：機

械工学科 榊原先生） 

回答：本編では，境界層内の流体が静止しているものと仮定し，温度境界層厚さを，

T(t)=grid/h(t)として算出している．ここで，算出される温度境界層厚さの妥当性を確認

するために，式 A-1 によって温度境界層厚さを算出し，クロスチェックを行った． 

𝛿𝑇(t) = √𝛼𝑡, 𝛼 =
𝑘𝑔

𝜌𝑝𝐶𝑔
       (A-1) 

ここで，は温度拡散係数，t は時刻，kg, g, Cgはそれぞれ周囲流体の熱伝導率，密度，

比熱である．時刻を本研究の燃焼時間スケールとし，式 A-1 より算出した温度境界層厚

さを図 A-1 に示す．図 A-1 から，温度境界層厚さはおよそ 20～150 m となっており，

本編で算出されたT(t)=30～80 m という値よりもわずかに大きくなったが，同程度の

オーダーとなっていることが確認された．本研究の対象としているディーゼル噴霧火炎

は非定常性が高く，火炎先端部，後端部等の到達時期によってサンプラー切り欠き孔内

の流れが同一とは限らないので，熱流束の時間変化から算出された，任意の時刻におけ

る熱伝達率 h(t)を用いて温度境界層厚さを求めることとしている． 

 

Figure A-1  Time history of thermal boundary layer thickness on grid surface during during the 

soot sampling process.  

1 2 3 4 5 6

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0

Time [ms]

T
h
e
rm

a
l 
b
o
u
n
d
a
ry

 l
a
y
e
r

th
ic

k
n
e
s
s
 

T
 [

m
m

]



 

 

163 

 

質問 2：第 2 章 55～62 貢ですす粒子捕集時の熱泳動効果を検討しているが，粒子サイズ

によって熱泳動速度が影響を受け，捕集効率が変わってくるのではないか．すなわち，分級

効果が生じ，捕集されたすす粒子の粒径ヒストグラムの形状にバイアスがかかっている可

能性が考えられる．➡ Kn 数の値を変えてサイズ影響を推算してみては（質問者：機械

工学科 榊原先生，東京工業大学 神本先生，慶應義塾大学 飯田先生） 

回答：まず，第 4 章の解析結果から，火炎内すす粒子の凝集体旋回半径は Rg=10~230 nm

程度であることが確認されている．このことは，図 1-5 に示す一般的な排気微粒子粒径

とも矛盾しない．従って火炎中のクヌーセン数は Kn=0.05～1.3 程度であり，すべり流

れ領域として扱うことが望ましい．ここで，熱泳動速度算出に用いている式 2-7 には，

粒径依存度を示す Kn の項が含まれている．そこで，粒子径を Rp=10~300 nm 程度に変

化させ，算出される熱泳動速度にどの程度影響を与えるかを検討した．図 A-2 にその結

果を示す．図 A-2 から，熱泳動速度は 23.0～54.0 m/ms 程度となり，粒径がわずかなが

ら影響を与えることが示された．このことから火炎中のすす粒子捕集過程において熱泳

動効果により多少の分級効果が働く可能性があることが示唆された．しかしながら，こ

こでの粒子は球形を仮定しており，凝集体構造をとるすす粒子とは異なる．一般に拡散

火炎から生成されるすす粒子は数十 nm の要素すす粒子が凝集する鎖状構造[A-1]とな

っており空隙部が多くなるため，球と仮定した場合よりも気体分子の運動の影響を受け

やすいことが知られている[A-2, A-3]．その熱泳動速度は凝集体の等価球径よりもむし

ろ要素すす粒径から算出される値に近くなるという報告がなされている[A-2, A-3]．第 4

章で見られる通り，本研究で対象としているディーゼル噴霧火炎内のすす粒子について

もフラクタル次元 1.75 程度と低く，鎖状構造をとっているため，図 A-2 で見たれるほ

どの分級効果が生じているとは考えにくい．このことから本編では，熱泳動による分級

効果は無視できるものとして扱い，代表的な要素すす粒径と凝集体旋回半径の間をとっ

て Rp=20 nm として熱泳動速度の試算を行うこととしている． 

 

Figure A-2  Sensitivity of particle size on derived thermophoretic velocity 
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質問 3：第 2 章 55～62 貢で熱泳動速度を算出しているが，粒子が捕集できるかは，グ

リッド近傍を流れていく粒子の慣性・ドラッグと熱泳動力のバランスであると考えられ

る．慣性・ドラッグの影響も考慮して分級効果を検討した方が良い．（質問者：交通安

全環境研究所 河合様） 

回答：慣性・ドラッグによる分級効果を検討するため，捕集時にグリッド近傍の粒子に

働く流体抗力を算出し，その粒径依存度を調査する．図 A-3 に示すように，静止してい

る境界層内へ粒子が初速度 v0で流入し，進行方向とは反対方向に流体抗力 FDを受ける

ものと仮定する．ここで，流体抗力を受けた粒子が静止するまでの時定数及び距離を算

出する． 

 

Figure A-3  A schematic of foces acting on particle during sampling process. 

一般に球形粒子にかかる流体抗力は式 A-2 で表される． 

𝐹𝐷 = 3𝜋𝜂𝐷𝑣        (A-2) 

ここで，, v, D はそれぞれ周囲流体の粘性係数，粒子の速度及び粒径である．ただし，

火炎中のすす粒子は球形ではなく凝集体構造をとるため，式 A-3 によって得られる凝集

体の体積 Vpから算出される等価体積粒径を使用することとする． 

𝑉𝑝 =
𝜋

6
𝑑𝑝

3 ∙ 𝑛𝑝,⁡⁡⁡𝑛𝑝 = 𝑘𝑓 (
𝑅𝑔

𝑑𝑝
)
𝐷𝑓

      (A-3) 

ここで，dp, Rgはそれぞれ要素すす粒径及び凝集体旋回半径である．また，Df, kfは凝集

体のフラクタル次元及び補正係数であり，npは凝集体内要素すす粒子数である．式 A-2

から，粒子が流体抗力を受けてから静止するまでの時定数及び距離をそれぞれ式 A-4 に

よって算出する． 

𝑙𝑠 = 𝜏𝑣0,⁡⁡⁡𝜏 =
𝜌𝑝𝐷

2

18η
       (A-4) 

一方で，フラクタル次元の低い鎖状構造をとる粒子は比表面積が高く，球とは異なる流
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体抗力を受けるとされている．そこで，式 A-5 に示す，Mountain らの提唱しているフラ

クタル粒子（Df=1.7～1.9 程度）の流体抗力も同時に算出することとする． 

𝐹𝐷 =
6𝜋𝜂𝑅𝑣

1+3 2⁄ ∙𝜅 𝑅2⁄
        (A-5) 

ここで，R は凝集体の仮定半径であり，旋回半径を使用することとした．式 A-5 から，

粒子が流体抗力を受けてから静止するまでの時定数及び距離をそれぞれ式 A-6 によっ

て算出する． 

𝑙𝑠 = 𝜏𝑣0,⁡⁡⁡𝜏 =
2𝜌𝑝𝑅

2

9η
(1 + 3 2⁄ ∙ 𝜅 𝑅2⁄ )     (A-6) 

式 A-4 及び A-6 によって算出された粒子が静止するまでの時定数及び距離を図 A-4 に

示す．図 A-6 左に等価体積粒子とした場合，右にフラクタル粒子とした場合の解析結果

を示している．粒径は図 1-5 に示す一般的な排気微粒子を想定し，Rg=10～500 nm 程度

としている． 

 

Figure A-4  Paticle size effect on drag force acting on particles regarded as (a) volume equivalent 

sphere and (b) fractal particle. 

図 A-4 より，いずれの仮定においても凝集体が大きくなると時定数及び停止距離が大き

くなっていることが示された．また，粒子をフラクタル構造と仮定した場合，球形の場

合よりも値が大きくなり，かつ，粒径に対し指数関数的に上昇することが示された．し

かしながら，その絶対値に着目すると，時定数及び停止距離はそれぞれ最大でも 2.5 s

及び 110 m 程度であり，直径 3 mm の TEM グリッド上に 0.3~2.0 ms 程度で沈着する熱

泳動の時空間スケールに比べて十分小さいものと言える．このことは，火炎中の粒子の

クヌーセン数が Kn=0.057～1.3 程度であり，周囲流体の流れに対する追従性が高いこと

にも矛盾しない．従って，グリッド近傍を流れる粒子は流れが静止している境界層内に

流入すると流体抗力により直ちに減速し，熱泳動効果による輸送が支配的となっており，

慣性・ドラッグによる分級効果の影響は低い考えられる． 
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質問 4：第 3 章 78 貢で凝集体内要素すす粒子数 npを算出するために，重畳補正係数を

実験値 1.09 として定めているがその妥当性はどうか．本編では，実験値 1.09 以外にシ

ミュレーションによる予測値として=1.08 及び 1.15 を候補として挙げているが，その

値によって np がどの程度差が出るか算出した方が良い．（質問者：東京工業大学 神本

先生） 

回答：重畳補正係数の選定によってどの程度影響が出るかを調べるために，=1.08, 1.09, 

1.15 として算出される凝集体内要素すす粒子数 np，業種体旋回半径 Rg，フラクタル次

元 Dfの値を比較した．  

 
Figure A-5  Effect of overlap coefficient,  on derived (a) primary particle number per aggregate, 

np, (b) aggregate gyration radius, Rg and (c) fractal dimension, Df. 

図 A-5(a)に凝集体内要素すす粒子数 npの結果を示す．ここでは，z=60 mm を想定し，凝

集体投影面積中の要素すす粒子数 Aa/Apを 100 個（dp=20 nm, Rg=120 nm 相当）までとし

ている．図 A-5(a)より，凝集体内要素すす粒子数は凝集体が大きくなるほどによって

差が大きくなり，=1.15 の場合ではその他の値に比べ，最大で 40 個程の差が生じてい

る．一方，図 A-5(b)に示す凝集体旋回半径質量分布から，の取り方によって算出され

る平均旋回半径はほとんど変化しないことが明らかとなった．図 A-5(c)には，異なる

によって算出されるフラクタル次元を示す．フラクタル次元はによって 1.79～1.90 と

比較的大きな差を生じることが明らかとなった．以上より，重畳補正係数の選定によ

って凝集体旋回半径に差は生じないものの，凝集体内要素すす粒子数及びフラクタル次

元に比較的大きな差を生じることが示された．今後，ディーゼル噴霧火炎中から捕集さ

れたすす粒子に対して，TEM観察時にチルト機能を使用する，もしくはSEMを活用し，

凝集体内要素すす粒子数を計測することでの妥当性を検証する必要がある．もしくは，

凝集体の投影画像から 2 次元フラクタル次元を算出し，そこから 3 次元構造を予測する

式を確立することが必要となる． 

質問 5：第 3 章 93 貢で解析に必要な粒子数の検討を行っているが，標準偏差の議論を

含めた方が良いのではないか．（質問者：機械工学科 榊原先生） 

回答：グリッド上に捕集された全粒子を母集団とすると，そこから n 個の計測値からな

る標本を得る．このとき一般的には，n がいくつ以上になると，標本から母集団を推定

できるのかが論点となる．しかしながら，本研究の TEM 画像解析では，母集団からラ
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ンダムに標本を抽出することができず，グリッド上の位置によって性状に偏りが生じて

いる中（図 A-6 参照）から，有限個の粒子が写り込んだ画像を取得することになる．す

なわち，ランダムに選ぶ標本が何個必要なのかではなく，偏りのある中，何か所で撮影

を行い，何枚の TEM 画像を取得するかが重要であり，結果として何個の粒子がそこで

必要になるのかを 3.4.2 節で議論している． 

 

Figure A-6  A schematic of TEM grid (left) and example TEM images of soot particles. 

質問 6：第 3 章 95 貢で粒径計測の解析者個人差の影響を検討しているが，個人差を収

束させる方法として，「一定の経験を積むこと」としている．この「一定の経験」の内

容をもっと具体的に記述すべき．「分析者間のすり合わせ」＝「誰かに合わせると正解」

ともとれるので，要素すす粒子の抽出はどのように行うべきなのかの基準・定義を示す

べきである．（質問者：機械工学科 中別府先生） 

回答：要素すす粒径計測に個人差が生じるのは，粒子形状の判別が困難な場合があるか

らであるが，その主な要因は以下の 3 点に集約される． 

・ 粒子自体が明瞭な球形をしていない． 

・ 粒子同士が重なった際に濃淡を生じる． 

・ 粒子の境目が判然としない部分がある． 

TEM 観察では，試料を透過した電子線を撮像するため，厚い試料や密度の高い試料は

輝度値が低く映し出される．火炎中ですす粒子密度が大きく変化することは考えにくい

ため，TEM 画像上の凝集体内の輝度値が低下している部分は粒子の重畳により奥行き

方向の厚みが増加していることを意味していると考えられる．このことを踏まえ，要素

すす粒子形状の抽出基準の概念図を図 A-7 左に示す．パターン A は粒子の上，もしく

は下に別の粒子が完全に覆いかぶさっている状態であり，青矢印のように計測を行うこ

ととする．パターン B では粒子同士の一部が重なっており，重畳の生じている粒子数に

よって輝度値が異なり，緑矢印のように計測することとする．一方，パターン C では，

重畳による輝度値の濃淡は生じておらず，粒子同士の境目が不明瞭な場合を示している．

このとき，凝集体の輪郭によって円形状の大部分が把握できる場合のみ，その形状を予
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測して赤矢印のように計測することする．これらの基準により，実際に TEM 画像中の

すす凝集体から要素すす粒子を抽出した例を図 A-7 右に示す．要素すす粒子として検出

された部分を破線円で示しており，パターン A，B，C それぞれの矢印と同配色とする

ことでその判別基準を示している．凝集体内の破線円が存在しない領域は，境界が不明

瞭，もしくは，境界は認識できるが形状が円・楕円形ではない部分であり，計測は行わ

ない．著者の研究室では，上述の計測基準により解析された TEM 画像を教材として，

抽出した粒子形状が教材のものと 80%以上一致するまで，粒子識別訓練を行うこととし

ている． 

 

Figure A-7  A schematic of particle measurement definition (left) and example particle detection 

(right). 

質問 7：第 4 章 116 頁で Kosaka らの提唱している噴霧内すす生成・酸化過程のコンセ

プト図を用いて位置毎のすす粒子性状を瞬時状況として示している．しかし，本研究で

は，4.4「本手法の応用」で示している時間分解サンプリングも含めれば，非定常的な性

状の変化を捉えているので，時空間を考慮したコンセプト図に展開して方が良いのでは

ないか．（質問者：機械工学科 中別府先生） 

回答：第 4 章 116 貢及び 137 貢に，時空間を考慮したコンセプト図を参照して粒子性状

の変化を示す図に修正した． 

質問 8：第 4 章 147 貢で表面成長・表面酸化速度を定量化しているが，算出された値の

妥当性を検討していない．一般的な値(文献値)と比較した方が良い．（質問者：東京工業

大学 神本先生） 

回答：火炎内すす粒子の表面成長・酸化速度を実験的に算出している例は極めて少ない

が，近年 Kamimoto らは筒内燃焼場を可視化し，二色法により得られるすす粒子の質量

変化率から，筒内すす粒子の表面酸化速度が 0.0008～0.0015 g/(cm2･s)程度となることを
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報告している[A-4]．そこで，本編の解析結果から得られた表面酸化速度と上記の値を比

較し，その妥当性を検討することとする．本編で述べている通り，z=80～90 mm に相当

する下流域ではすす粒子の不均一な酸化により，表面酸化速度を下方に見積もっている

可能性がある．従って，ここでは比較的ロバストに酸化を捉えていると考えられる z=60 

mm から 70 mm にかけての要素すす粒径変化を対象とする．本編では，数値計算と比較

するために，酸化速度をg/(ms･agg)という単位で算出しているが，直接比較を行うため，

Kamimoto らの式[A-4]を変形した式 A-7 により算出して比較を行う． 

𝜔𝑠𝑜 = −
1

𝜋𝑑𝑝𝑠_𝑧60
2

𝜌𝑝
𝜋

6
(𝑑𝑝𝑠_𝑧70

3−𝑑𝑝𝑠_𝑧60
3)

𝑡𝑧60→𝑧70
  [g/(cm2･s)]    (A-7) 

ここで，soは酸化速度，pはすす粒子の密度（=1.76 g/cm3）である．また，dps_z60（=26.2 

nm）及び dps_z70（=21.5 nm）はそれぞれ z=60 mm 及び 70 mm におけるザウター平均要

素すす粒径である．tz60→z70（=0.27 ms）は火炎流速から算出した，z=60 mm から 70 mm

にかけて粒子が移動する時間である．上述の値を式 A-7 に代入した結果，z=60 mm から

70 mm にかけてのすす粒子の酸化速度so=0.00126 g/(cm2･s)を得た．ここで得た値を，

Kamimoto らの報告しているアレニウスプロットに橙色丸で加えた結果を図 A-8 に示す．

なお，10000/T は R 型熱電対により実測された噴霧中心部の温度から算出している．図

A-8 より，得られた酸化速度は緑，赤，青の丸で示されている実機筒内及び急速圧縮膨

張装置筒内での値に近いオーダーとなっていることが明らかとなった．しかしながら，

10000/T の値は明らかに異なっている．これは筒内データの場合，高温の火炎周辺部の

みを捉えた見かけの温度となっているのに対し，本研究では噴霧中心部の局所温度を計

測していることによるものと考えられる．また，Kosaka らの光学計測から OH は火炎

の周辺部に存在していることが明らかとなっているが[A-5]，低温で OH 濃度も低い噴

霧中心部において，本研究で得られた酸化速度は酸素のものよりも高い値を示している．

このことから，火炎周辺部で OH による酸化を受けた粒子が乱流により混合され，z=70 

mm の噴霧中心部で捕集されていることが可能性として挙げられる．以上から，TEM 解

析結果から算出された表面酸化速度は，筒内データと相違点はあるものの，同程度のオ

ーダーとなっており，数値計算結果を検証するための手法として妥当であると示唆され

た． 
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Figure A-8  Arrehenius plot of specific soot oxidation rate reported by Kamimoto et al. [A-4].  

The data derived by the present study is also plptted as orange circle. 

質問 9：本研究の結果は実機エンジン開発にどのように活用できるのか．（質問者：い

すゞ自動車 南様，帝京大学 森先生） 

回答：最終的な目標である火炎内すす生成・酸化過程の予測モデル構築が果たされれば

エンジン開発は飛躍的に効率化されるが，1，2 年で完成するほど容易な課題でないこ

ともまた事実である．しかしながら，本研究は火炎内すす粒子性状を定量化した初めて

の例であり，ここで得られた知見から現行の数値解析モデルの大幅な改善が見込まれる

部分もある．例えば，現状のモデルではすす粒子を球と仮定するため，フラクタルな粒

子よりも表面積が低くなるため，表面反応の過小評価が懸念される．ここで本研究では，

火炎内粒子のフラクタル次元が，火炎内位置によらず 1.73 程度となることを明らかに

しているため，このことを利用して，数値計算での球形粒子に補正係数を乗することで，

表面積予測精度を向上させることができると考えられる．また，現在未解明な点の多い

すす粒子の核形成及び酸化を，その微細構造の観察・解析により現象解明することで，

筒内燃焼場で核形成抑制及び酸化促進する方法の模索が可能となる．上述の定容燃焼器

に基づく計測では，基礎の現象理解に有用であるが，4.3 節で述べている通り，実機筒

内現象との相違点もあるため，今後，容器内での筒内現象の再現や実機エンジンを用い

た筒内粒子性状の把握を平行して進めることがエンジン開発への活用へ向けて重要と

なる． 
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