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Abstract : Application of ammonia as fuel is a potential candidate to achieve carbon neutrality. As laminar burning velocity of ammonia is slow, hydrogen 
addition is also considered to improve combustion characteristics with no carbon emission. In this study, we experimentally investigated product gas 
characteristics of strain stabilized ammonia/hydrogen/air premixed laminar flames under atmospheric pressure for various equivalence ratios. In a lean 
condition, large amount of N2O production was observed. To clarify N2O production mechanisms, numerical simulations were conducted using a reaction 
mechanism developed by Gotama et al. In the Gotama reaction mechanism, major N2O production path was NH+NO=N2O+H and major N2O consumption 
paths were N2O+H=N2+OH and N2O(+M)=N2+O(+M). It was clarified that a decrease in N2O consumption via N2O(+M)=N2+O(+M) increases N2O emission 
for lean and strained conditions. 
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1. 緒言 
 カーボンニュートラルを実現するためにアンモニアの燃料利
用が期待されている．2020 年に策定され，2021 年に改訂された
たグリーン成長戦略においても燃料アンモニアは重要な部分を
担っている[1]．そのためアンモニアの燃焼特性に関する研究は
特に近年多く行われるようになってきた．基礎的なアンモニア
の燃焼特性はレビュー論文（例えば[2]）などで述べられている．
アンモニアを燃料として実燃焼器で利用する場合，特にガスタ
ービンでの利用を想定すると，アンモニアの燃焼速度が低い点
と排出ガス特性の2点が主な解決すべき課題である．このうち，
燃焼速度が低いという課題に対しては，ガスタービン燃焼器に
おける旋回流の利用[3]や水素添加等による火炎強化[4, 5]による
解決が考えられる．また排出ガス特性に関して，アンモニア中の
窒素原子に起因したフューエル NOx と，未燃アンモニアの両者
の排出量を基準値以下に抑制する必要がある．これを解決する
ために東北大学では，アンモニア火炎の燃焼生成ガス特性を実
験的に明らかにするとともに[6]，Rich-Lean 2 段燃焼コンセプト
を提案し[7]，ガスタービン燃焼器において NOx および未燃アン
モニア排出を抑制する燃焼方法を開発してきた． 
しかしながら，アンモニア／水素の 2 成分燃料の燃焼時の燃

焼生成ガス特性は十分明らかではない．そこで本研究は，よどみ
流中に定在したアンモニア／水素／空気層流予混合火炎の燃焼
生成ガス特性を実験的に明らかにすることを目的とする．さら
に，希薄条件で地球温暖化係数が約 300 と非常に大きい N2O が
著しく排出される条件が見いだされたので，その生成メカニズ
ムを，詳細反応機構を考慮した数値計算により詳細に検討した． 
 
2. 実験方法および数値計算手法 
 図 1 に本研究で用いた実験装置の模式図を示す．本研究では
Hayakawa ら[6]と同様の，出口径が 40 mm のノズルバーナーを
用いて燃焼実験を行った． 
燃料にはアンモニアおよび水素を，酸化剤には空気を用いた．

マスフローメーターおよびニードルバルブにより流量が制御さ
れたアンモニア／水素／空気予混合気がノズルバーナーに供給
される．ノズルバーナーの出口下流に上板を設置し，よどみ流中
に定在する予混合火炎を形成する[8]．この上板にはサンプリン
グ孔が設けてあり，ここを通して燃焼生成ガスのサンプリング
を行う．サンプリングガスは FTIR（Fourier Transform Infrared）

ガス分析計（ベスト測器，BOB-2000FT）により分析を行った．
ここで燃焼生成ガス中の水蒸気の凝縮を防ぐために，サンプリ
ングラインはリボンヒーターにより保温した．上板は恒温槽に
より温度制御されたシリコンオイルを循環させることによって
温度を保った．また上板内部には熱電対が異なる深さで挿入さ
れている．これらから計測された上板内部の温度を外挿する事
によって，上板壁面温度 Twを推定した．本研究において Twは混
合気の当量比によって変化し，490.7 K から 583.3 K の間にあっ
た． 
アンモニア／水素の 2 成分燃料中における水素の体積割合ξH2

を式(1)により定義した[4, 5]： 

𝜉𝜉H2
= [H2]

[NH3] + [H2]
                             (1) 

ここで[X]は化学種X のモル分率である．本研究ではξH2は 0.3 と
した．本研究は大気圧下で実験を行った．アンモニア／水素／空
気予混合気の温度は 295±2 K である．予混合気の当量比に応
じて層流燃焼速度が変化するので，予混合気流速 Uin も当量
比に応じて変化させる必要がある．本研究では，Uin は 23.6 
cm/s から 44.5 cm/s の間にあった． 

FTIR ガス分析計の分析レンジを上回る場合は，CO2 をトレ
ーサーガスとする希釈サンプリング法を用いた[9, 10]．希釈
ガスとして，CO2/N2 ガスを用いた．CO2 のモル分率は 15.9%
である．酸化剤中に含まれる CO2を無視する事ができる場合，

 
 

Fig. 1 Schematic of the experimental setup.  
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真の希釈率と燃焼生成ガスのモル分率は，FTIR ガス分析計に
よって計測された CO2と計測対象の化学種のモル分率から算
出できる． 
数値計算には ANSYS 社の CHEMKIN-PRO を用いた[11]．

本研究で対象とするよどみ流中に定在する火炎の計算には
Premixed Laminar Burner-Stabilized Stagnation Flame model を，
伸長を受けていない平面火炎の計算には Premixed Laminar 
Flame-Speed Calculation model を用いた．計算には Gotama ら
の詳細反応機構[5]，Nakamura ら[12, 13]，Okafor ら[14]および
Otomoら[15]により開発された反応機構を用いた．本稿では，
それぞれ Gotama mech，Nakamura mech，Okafor mech および
Otomo mech と呼称する．よどみ流中に定在する火炎の計算に
おいて，よどみ面温度と混合気の入口流速を指定する必要が
ある．上述のように，実験においてこれらは予混合気当量比
によって異なる．そこで実験時のこれらの値をそれぞれ当量
比に対する 5 次および 6 次の多項式近似を行うことにより，
数値計算で用いるよどみ面温度と混合気入口流速を定めた． 
 
3. 実験および数値計算結果 
3.1. 燃焼生成ガス特性 
 図 2 に，実験により計測したアンモニア／水素／空気予混合
気の燃焼生成ガス特性および各反応機構を用いて計算したよど
み流中に定在する火炎の燃焼生成ガス特性の当量比φ に対する
変化を示す．Gotama mech については，伸長を受けていない平面
火炎の燃焼生成ガス特性も併せて示している．ここで伸長を受
けていない平面火炎の燃焼生成ガス特性として，発熱速度が最
大となる位置から，同一の当量比条件のよどみ流中に定在する
火炎における発熱速度最大となる位置からよどみ面までの距離
だけ下流におけるモル分率の値を示している． 
 本研究で行った当量比範囲において，NO のモル分率は最大で
およそ 8700 ppm であった．アンモニア／空気火炎の場合のそれ
はおよそ 3500 ppm であることから[6]，水素混焼によって火炎が
強化されるとともに，NO 排出量も増大した．NO のモル分率は
最大となる当量比 0.85 付近から，当量比が大きくなるにつれて
減少し，当量比が 1.20 より大きくなるとほとんど生じなかった．
一方，当量比がφ = 1.20 より大きくなるにつれて未燃アンモニア
の排出量が増加した．このように，アンモニア／水素／空気予混
合火炎の場合も，NO 排出量と未燃アンモニア排出量の間にはト
レードオフの関係が見られた．このことから，この混合気に対し
ても，Rich-lean 2 段燃焼コンセプトが適用できる可能性が示唆
された．N2O は図 2c に示すように，本研究対象の多くの当量比
条件において生成量は少ないが，当量比が 0.6 付近より小さくな
るにつれて急激に増加した．図 2d に示すように，NO2は希薄条
件において 150 ppm 程度生じた．また図 2e に示すように，過濃
条件においては水素が生じ，本研究で対象とした当量比範囲に
おいては最大で 8%程度であった． 
 次に数値計算結果と実験結果とを比較する．Gotama mech は
本研究で対象とした幅広い当量比範囲において燃焼生成ガス
特性を良好に再現した．Nakamura mech は希薄条件において
NO, N2O および NO2 の生成特性を良く再現するものの，過濃
条件においては NO をやや過大に，NH3 をやや過小に評価し
た．N2O が急激に増加する当量比 0.6 付近で収束解を得る事
が出来た Gotama mech と Nakamura mech のいずれの計算結果
も，N2O の急激な増加を再現している． 

Gotama mech により計算した伸長を受けていない平面火炎
における数値計算結果を見ると，N2O に関して，平面火炎に
おいても当量比 0.6 でやや増加しているが，N2O のモル分率
はよどみ流中に定在する火炎の方が大きい． 
 以下では，このように当量比 0.6 付近で N2O が急激に生成
されるメカニズムについて，幅広い当量比範囲で実験値を良
好に再現した Gotama mech を用いて，数値計算によって詳細
に検討する． 
 
3.2. 希薄条件における N2O 生成メカニズム 
図 3 に，Gotama mech により計算した火炎構造を示す．図中の

破線が伸長を受けていない平面火炎，実線がよどみ流中に定在

する火炎をそれぞれ表す．また，距離 0 mm は発熱速度が最大と
なる位置とした．よどみ流中に定在する火炎の場合，よどみ面温
度 Twは決められているので，火炎下流において温度は各当量比
条件における Twまで低下する．しかしながら，距離 0 mm 付近
の火炎帯近傍において，温度分布は両者とも同程度である．図 3b
および 3c に示すφ ≤ 1 の条件において，火炎帯中で生成したNO
は，火炎下流で徐々に減少する．一方，図 3a に示すφ = 1.3 の条
件では，火炎帯で NO は生成するものの，火炎下流で速やかに
減少する．N2O はいずれの当量比条件においても，火炎帯で急
激に生成し，その後速やかにほぼ 0 まで減少する．しかしなが
ら図 2c に示すようなN2O が計測された条件においては，火炎帯
下流で N2O は減少するものの，0 まで減少することなく一定の
値となる．最終的にこの値が燃焼生成ガス特性として検出され
る． 
図 4 に，当量比φ = 0.6 における，よどみ流中に定在する火炎

のよどみ面における N2O モル分率に対する各素反応の感度を示
す．図 4 に示すように，本研究で用いた Gotama mech の場合，
よどみ面における N2O モル分率に対して R106 の感度が最も大
きい．これにR105，R1，R58 と続く． 
本研究で用いたGotama mechではN2Oの生成と消費に対して，

 
Fig. 2 Experimental results of product gas characteristics of 
ammonia/hydrogen/air laminar premixed flames of (a) NO, (b) 
NH3, (c) N2O, (d) NO2, and (e) H2. Here, Xi represents the mole 
fraction of species i. Numerical results calculated using Gotama, 
Nakamura, Okafor and Otomo mechanisms were also plotted. 
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次の 6 つの素反応が関係する： 
NH2 + NO2 = N2O + H2O                (R36) 
NH + NO = N2O + H                 (R58) 
NNH + O = N2O + H                             (R68) 
N2H2 + NO = N2O + NH2                         (R79) 
N2O + H = N2 + OH                            (R105) 
N2O (+M) = N2 + O (+M)                        (R106) 

これらの素反応における N2O の生成と消費を評価するために，

式(2)によって定義した，素反応 R による化学種 i の生成速度𝜔̇𝜔𝑖𝑖,𝑅𝑅
の積分値 IRを用いて検討する．  

𝐼𝐼𝑅𝑅 = � 𝜔̇𝜔𝑖𝑖,𝑅𝑅

𝐿𝐿

0
d𝑥𝑥                            (2) 

式(2)における積分範囲は計算領域 L 全体である． 
図 5a に，各素反応における N2O の生成速度の積分値 IR を示

す．ここでは伸長を受けていない平面火炎の場合も示している．
また Itotalは正味のN2O の生成速度を，式(2)を用いて計算領域全
体にわたって積分したものである．図に示すように，I36，I68 お

よび I79の値は小さい．すなわち，N2O の生成と消費に対して素
反応 R36，R68 および R79 の寄与は小さいものと考えられる．
I58，I105 および I106 は絶対値が大きい事から，Gotama mech にお
いては素反応 R58，R105 およびR106 が N2O の生成と消費に関
連する主要な素反応である．このことから，N2O は主に NO か
ら生成され，最終的にN2に還元される． 

図 5a に示すように，同一の当量比の場合，伸長を受けていな
い平面火炎とよどみ流中に定在する火炎とで IR の値を比較する
と，I58 と I106 はよどみ流中に定在する火炎の方が IR の値が大き
い．一方，I105は伸長を受けていない平面火炎の方が IRの値が大
きい．すなわち，よどみ流中に定在する火炎では，伸長を受けて
いない平面火炎と比べて N2O の R58 による生成と R105 による
消費が促進される一方で，R106 による消費は抑制される．この
ため，よどみ流中に定在される火炎において N2O が多く生成し
たものと考えられる． 
次に，N2O のモル分率が当量比 0.6 付近で急激に増大する理由

について考察する．よどみ流中に定在する火炎と伸長を受けて
いない平面火炎における IRの違いを明確に示すために，図5bに，
よどみ流中に定在する火炎の IRである IR,Strainedを，伸長を受けて
いない平面火炎の IR である IR,Unstrained で正規化した IR,Strained 

/IR,Unstrainedを示す．ここでは N2O の生成と消費に関連する主要な
3 つの素反応である R58，R105 および R106 の場合についての
みを示す．当量比が 0.65 から 0.60 に小さくなった場合，N2O の
生成に寄与するR58 と消費に寄与するR105 の IR,Strained /IR,Unstrained

は大きくなる．一方，N2O の消費に寄与する R106 の IR,Strained 

/IR,Unstrainedは小さくなる．このように R106 による N2O の消費が
当量比 0.6 で減少したため，多くの N2O が排出されたものと考
えられる． 
このように，当量比が十分小さい場合や，本研究で対象とした

よどみ流中に定在する火炎のように火炎下流に低温領域が存在
する場合は，R106 による N2O の還元が抑制されたため，N2O が
多量に排出されたものと考えられる． 
 図 6 に，当量比 0.6 における N2O の生成と消費に関連する素
反応の反応速度を示す．図に示すように，R106 は火炎下流にお

 
Fig. 5 (a) Comparison of IR for the elementary reactions relating 
to N2O production or consumption; (b) IR of strained flames 
normalized by that of unstrained flames for major elementary 
reactions relating to N2O production or consumption. 
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Fig. 3 Temperature, NO and N2O profile of unstrained and 
strained flames for (a) φ = 1.3, (b) φ = 1.0, and (c) φ = 0.6. 
 
 

 
Fig. 4 Sensitivities of elementary reactions for mole fraction of 
N2O at the stagnation plane. 
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いても反応が進行している．従って，本研究で対象とした火炎の
場合，火炎下流の温度低下の影響を受けやすい素反応であると
考えられる．火炎下流の温度低下によって，よどみ流中に定在す
る火炎の場合，R106 の反応速度が火炎下流 5 mm 付近までに低
下する．一方，伸長を受けていない平面火炎の場合は火炎下流で
温度が低下しないため，さらに下流まで反応速度を有している．
このように，火炎下流の温度低下によって，R106 の反応速度が
低下し，N2O の還元効果が抑制されたため，よどみ流中に定在
する火炎ではN2O が排出されたものと考えられる． 
 
4. 結論 
 本研究ではよどみ流中に定在する平面よどみ火炎を対象とし
て，アンモニア／水素／空気層流予混合火炎の燃焼生成ガス特
性を実験的に明らかにした．また，当量比 0.60 付近で N2O のモ
ル分率の急激な増加が観察されたので，詳細反応機構を考慮し
た数値計算を行うことによって N2O の生成メカニズムを考察し
た．本研究で得られた結論は以下のとおりである． 
1. アンモニア／水素／空気火炎の場合，アンモニア／空気火炎

の場合より燃焼生成ガス中の NO のモル分率の最大値は大
きい． 

2. 過濃条件において，NO のモル分率と未燃アンモニアのモル
分率の間にはトレードオフの関係がある．このことから，実
燃焼器に本 2 成分燃料を用いる場合であっても，Rich-Lean 2
段燃焼コンセプトを適用する事によって NO と未燃アンモ
ニア排出の同時低減が図れる可能性がある． 

3. アンモニア／水素／空気予混合火炎において，アンモニア／
水素の 2 成分燃料中の水素体積割合が 0.3 の場合，当量比が
0.6 付近でN2O のモル分率の値が増加する． 

4. 本研究で用いた Gotama mech においては，主に素反応NH + 
NO = N2O + H (R58)によってN2O が生成され，N2O + H = N2 
+ OH (R105)およびN2O (+M) = N2 + O (+M) (R106)によって
N2に還元される．N2O の排出量が大きくなるのは，当量比が
低い条件や低温領域が存在する場合などの比較的低温領域
が広い条件において，N2O (+M) = N2 + O (+M)を経由する N2O
の還元速度が低下したためであると考えられる． 

5. 火炎下流の低温領域の存在によって素反応 N2O (+M) = N2 + 
O (+M) (R106)の反応速度が低下するのは，この素反応が火炎
下流まで反応速度を有しているためであると考えられる． 
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Fig. 6 Net reaction rate (RoR) for φ = 0.6. 
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