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矩形平板試料を用いた Ti-Al系燃焼合成の自己着火温度と 

着火直後の燃焼波伝播速度＊ 
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Spontaneous Ignition Temperature and Burning Velocity just after the Ignition  
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Relevant to materials synthesis by combustion, not only spontaneous ignition of compacted mixture but also flame 

propagation just after the ignition has been examined for Ti-Al system with rectangular shape.  Not only experimental 

but also theoretical study has been conducted, after confirming that the size ratio, defined as the ratio of compact 

thickness and particle diameter, can be useful parameters in correlating experimental results.  It is found that with 

increasing size ratio, the spontaneous ignition temperature occurs below the melting point of Al (934 K), due to an 

increase in the particle surface per unit spatial volume of compacted mixture.  Effects of mixture ratio and/or degree of 

dilution on the spontaneous ignition temperature have also been examined.  In addition, effects of various system 

parameters on the burning velocity just after the ignition have been examined.  Experimental comparisons with 

theoretical results have also been conducted and a fair degree of agreement is demonstrated, indicating that the 

formulations referred to have captured the essential features of the spontaneous ignition of compacted mixture and the 

SHS flame propagation that passes through it.  Since this kind of particle size effect, especially, relevant to the 

spontaneous ignition and the flame propagation after the ignition, has not been captured in the previous studies, its 

elucidation can be considered not only notable but also useful, especially, in manipulating combustion process in 

materials synthesis.   

Key Words : Combustion Synthesis, Spontaneous Ignition, Ignition Temperature, Limit of Flammability, Burning 

Velocity.   

1. 緒   言 

元素間の強い発熱反応を利用しつつ，しかも化学反応を燃焼波として混合元素粉末圧粉体中に自己伝播させ，高融点

無機化合物や金属間化合物を燃焼生成物として合成する手法は，自己伝播燃焼合成 (Self-propagating High-temperature 

Synthesis; SHS) と呼ばれており，迅速かつ経済的な材料合成法として注目されている．この方法は数百種類の化合物

の合成に適用可能な上，最終製品形状に近い製品が作成できるため，材料科学の分野では活発な研究が行われており，

総説論文 (1) ~ (5)
 も存在している．また，傾斜機能材料の創成にこれを用いる検討もなされている(6)． 

Merzhanov
(7)により見出されたこの種の燃焼合成では，固－固，固－液，固－気の組合せが可能で，種々の燃焼形態

が知られている (1) ~ (5),  (8),  (9)．しかも，燃焼波の自己伝播に特徴があるため，燃焼工学的観点からは伝播速度や可燃範
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囲に及ぼす種々の要因（混合比，希釈度，初期温度，粒径など）の影響が調べられてきた． 

特に，予熱の効果に関しては，革新的な材料合成過程の確立とか，鋳造技術との融和とかの観点で研究が行われて

きており，過度に予熱すると加熱途中で着火が生じることも報告されている(1),  (2),  (4),  (5),  (10)．なお，自己着火が生じる

と圧粉体試料全域において反応が進行するとの観察がなされており，予混合気の自己着火と類似の現象と考えられる

ものの，材料科学の分野では，燃焼学での用語と異なる体積燃焼 (volume combustion）(5) なる用語が用いられている． 

着火については，反応による熱発生が，試料表面からの熱損失よりも優った場合に生じることが知られている (11)． 

しかも，加熱開始から着火までの誘導時間が一時間程度となるような場合には，試料内に準定常的な温度分布が形成

され,
(12)

 しかも，表面温度が低くても，より温度が高い試料中心部にて着火の条件が整いさえすれば，着火が進行す

ると考えることができる．ところが，燃焼合成の研究においては，主として，燃焼波の伝播特性に関して研究が行わ

れてきたため，自己着火に関してはほとんど調べられていないのが現状で(1) ~ (5)，試料全体の温度が低融点物質の融点

に達するまでは着火が生じないとの報告 (13) が長らく信じられてきた．とはいえ，弱い発熱反応の系では，燃焼波の自

己伝播を維持すること自体が困難な場合も多く，自己着火による燃焼合成の方が現実的であるとの指摘もなされてお

り(13) ~ (15)
 , 研究の進展が期待されている．予混合気においては，その系の表面温度を用いての自己着火の解析手法が1930

年代にすでに確立されているのに対して，この手法を燃焼合成に適用した例は，ほとんどないのが現状である．しか

も，燃焼波伝播においては粉末粒径の影響が数ｍ程度の微粒ともなると特に顕著との研究成果  (9) 
 を踏まえると，燃

焼合成の自己着火挙動は，予混合気の挙動とは異なることも大いに考えられる． 

ここでは，軽量でしかも高温強度が優れているため，航空・宇宙の分野において構造用材料としての応用 (16) が期待され

るチタンアルミTiAlを取り上げ，これを自己着火により燃焼合成させることを試みている．なお，Ti-Al系については，量

論混合比の燃焼温度が1654 K
 (17) となることは知られていたものの，燃焼速度や可燃範囲に及ぼす予熱，混合比，希釈度，

粒径などの影響 (18) ~ (20) が調べられたのは比較的最近で，自己着火に至っては，燃焼学的観点からの研究は緒に就いたばか

りである 
(21) ~ (23)．本研究では，自己着火ならびに着火直後の燃焼波伝播に及ぼす種々の要因の影響を明確にすべく，矩

形平板試料を用いて実験的・解析的研究を実施している．また，実験結果と解析結果との比較も行っており，これによ

り理論適用の妥当性の検証も行っている．  

 

2. 記号・単位 

    A ：表面ダムケラ数 

    B ：表面反応の頻度因子 [m/s]  

    c ：比熱 [J/(kg·K)]  

    D ：拡散係数 [m/s]  

    Da ：ダムケラ数 

    f ：量論質量比 

    h ：試料高さ [m] 

    Le  ：ルイス数 

    q
o
  ：発熱量 [J/(kg·K)]  

    R  ：粒子半径 [m] 

    T  ：温度 [K]  

    T a ：表面反応の活性化温度 [K] 

    T d ：物質拡散の活性化温度 [K]  

    t ：試料厚さ [m] 

    W  ：分子量 

    Y  ：質量分率 

    Z ：試料中の質量分率 

 

     ：Frank-Kamenetskiiパラメタ  

     ：希釈度 
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     ：質量燃焼速度の固有値 

     ：熱伝導率 [W/(m·K)]  

     ：混合比 

     ：量論係数 

     ：密度 [kg/m
3
] 

     ：表面後退率 [m
2
/s] 

   下添字 

    M ：低融点物質 

    m ：融点 

    N ：高融点物質 

    P ：希釈物質 

    s ：固体または表面または自己着火 

    t ：全体 

    0 ：初期状態 

   上添字 

    ~ ：無次元または量論重み付 

 

3.  実   験 

3・1 実験装置および試料 

図 1に実験装置の概略を示す．実験では，大気圧アルゴン雰囲気中に設置された試料を放射加熱するとともに，

試料側面中央に差し込まれた熱電対（W-5%Re/W-26%Re；線径 0.1 mm）にて試料表面近傍の温度測定が行われた．

なお，局所加熱防止のため，数十分以上の時間をかけて試料の加熱を行っている． 

試料作成には，粒径 30 m以下の Al粉末，ふるい分けされた平均粒径 13，21，32，および 42 mの Ti粒子（不

定形），ならびにふるい分けされた平均粒径 21 mの TiAl 粒子が用いられており，これらを所定の混合比や希釈

度となるように混合した後に，ハンドプレスを用いて加圧成型している．標準的な試料寸法は縦 30 mm，横 40 mm

で，厚さは 5，10，15 mmと変化させている．パラメタは混合比や希釈度で，混合比  の定義は，Tiと Alのモ

ル比を TiAl が生成される際の量論モル比で割った値としているし，希釈度  の定義は，試料に対する希釈剤の

質量比としている．また，相対密度については，自己着火温度への影響がほとんどないことを予備実験により確

認した上で，0.6～0.7の試料を用いている．  
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Fig. 1  Schematic drawing of the experimental apparatus.  
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3・2 自己着火温度 

予混合気の自己着火と同様に，その系の表面温度を用いて評価を行う．加熱熱流束が異なる場合の試料表面温

度 Tsの履歴の一例を図 2に示す．加熱熱流束が小さい 14.7 kW/m
2場合には，試料温度が上昇するものの一定値へ

と漸近するのみで，着火は生じていない．加熱熱流束が大きい 17.2 kW/m
2の場合には，試料温度の上昇途中で着

火が生じているものの，自己着火とは言い難い．加熱熱流束が適切な 15.4 kW/m
2程度の場合には，試料表面温度

は上昇後，温度上昇率が 0.2 K/s程度の準定常状態となり，その後，自己着火により温度上昇が生じている．本論

文で報告する自己着火温度は図中の加熱熱流束 15.4 kW/m
2に相当するような温度履歴を持つ実験結果で，しかも，

試料表面温度の上昇率が最小となる時点の表面温度 Tsを自己着火温度と定義している． 

一般に，着火が生じるのは，燃焼学の教科書 (11), (12) に記載されているように，反応に伴う熱発生率が熱損失

率を上回る場合である．しかも，着火までの誘導時間が十分に長い場合には，反応の緩やかな進行により引き起

こされる緩慢な自己加熱が，現象を支配することとなる. 
(11) このため，試料内には，着火に先立ち，準定常的な

温度分布が形成され，表面温度に比べて中心部の温度は高くなり，試料全体を低融点物質 Alの融点にまで加熱し

なくても，中心部において着火を生じさせることは可能となっている． 
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Fig. 2  Temporal variations of the surface temperature Ts at the side-wall of the test specimen for the stoichiometric mixture, with 

the compact thickness 10 mm and particle diameter 32 m, with the radiative heat flux taken as a parameter.   

 

（1）寸法比の影響 

円柱状試料を用いた自己着火温度の研究では，代表寸法である試料径（2rs）と，試料作成に用いた粉末粒径（2R0）

とで定義される寸法比（rs/R0）が重要なパラメタとなっており，これが数百以上となる場合には，寸法比の増大

にともない自己着火温度が低下することが確認されている(21) ~ (23)．矩形平板試料においても同様の傾向を示すこ

とが期待される．そこで，寸法比を試料厚さと粉末粒径を用いて t/(2R0) と定義した上で，この変化にともなう自

己着火温度 Tsの測定を行うと，図 3(a) が得られる．試料の条件は，量論混合比（=1），無希釈（=0）である．  
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(a)       (b) 

Fig. 3  Spontaneous ignition temperature Ts, as a function of the size ratio t/(2R0); (a) for the stoichiometric mixture (=1); (b) for 

the mixture ratio =3.  Data points are experimental.  Solid curves are theoretical, with the Lewis number taken as a parameter; 

Le0=0.025, 0.5Le0, 0.2Le0, and 0.1Le0 from the top.   
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寸法比が 300程度までは，自己着火温度 Tsは Alの融点（934 K）に近いものの，これ以上においては，寸法比 t/(2R0)

の増大にともなう Tsの低下傾向が，わずかながらとはいえ，観察される． 

円柱状試料の場合と同様，寸法比 t/(2R0) の増加は，試料中の反応に関与する粒子の全表面積の増大を意味して

おり，t/(2R0) が大きければ Tsがより低くても，着火に関する限界条件を上回ることとなり，その結果，自己着火

が生じると考えられる．なお，実験においては，入手可能な Ti 粉末の粒径に制約があること，試料厚さ 15 mm

の試料作成が現有設備では限界であることなどの理由で，寸法比は 750程度までしか増大させられなかった．な

お，図中の曲線は，後述する自己着火に関する解析の結果である．  

 図 3(b) は混合比=3の結果である．この場合にも，図3(a) と同様の傾向が示されている． 

 

（2）混合比および希釈度の影響 

無希釈（=0）の場合の混合比  と自己着火温度 Tsとの関係を図 4 に示す．パラメタは寸法比 t/(2R0) で，横軸

には修正混合比 2/(1+) が用いられており，これにより有限領域での議論が可能となっている．混合比  の増加に

ともない自己着火温度 Tsが Al の融点近傍から次第に低下している様子が観察される．混合比の増加は高融点物

質 Tiの増加を意味しており，反応に関与する粒子の全表面積（試料単位体積あたり）が増大することが，自己着

火温度 Tsの低下の原因と考えられる．  

量論混合比の場合の希釈度  と自己着火温度 Tsとの関係を図 5 に示す．パラメタは寸法比 t/(2R0) である．希

釈度  の増加にともない，寸法比 t/(2R0)330では自己着火温度 Tsがほとんど変化しない，t/(2R0)750ではわずか

に上昇するとの結果が得られている．熱伝導性が良好とはいえない希釈剤を添加することは，試料内での熱移動

を抑制することに相当しており，結果として，試料表面で測定した自己着火温度に大きな違いが生じなかったも

のと考えられる．なお，白抜き記号は着火後の燃焼波伝播が定常一次元的なことを，黒塗り記号は非定常的なこ

とを示している．この影響については，解析結果を提示した後に，再度，論ずることとする． 
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Fig.4  Spontaneous ignition temperature Ts as a function of the reduced mixture ratio 2/(1+), with the size ratio t/(2R0) taken as a 

parameter.  Data points are experimental.  Solid curves are theoretical, with the Lewis number Le0=0.025.    
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Fig. 5  Spontaneous ignition temperature Ts as a function of the degree of dilution , with t/(2R0) taken as a parameter.  Notation is 

the same as that in Fig. 4.  Data points are experimental; open and solid symbols designate, respectively, the steady and unsteady 

flame propagations.  
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3・3 着火直後の燃焼伝播速度 

理想的な自己着火の場合には，試料全域にて着火現象が同時に観察されるのであるが，実際には，試料の上下

端からの熱損失のために一次元性が達成されず，着火が観察されるのは試料中央部で，着火後には SHS火炎が形

成され，その火炎伝播が見受けられる．この火炎伝播は定常一次元的である限り，試料の内部であっても表面で

あっても，燃焼速度の測定に大差が生じないことが確認されているので 
(18)，ここでは，試料の映像を用いつつ，

予混合気の場合と同様，試料未燃部に浸入する SHS 火炎の垂直速度成分を燃焼波伝播速度として測定している．

ちなみに，『火炎』という用語については，反応により高温となっている場所との広範な定義を用いている． 
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(a)       (b) 

Fig. 6  Burning velocity u0 as a function of the reduced mixture ratio 2/(1+); (a) for the size ratio t/(2R0)750; (b) for t/(2R0)330.  

Data points are experimental.  Solid curves are theoretical, with the Lewis number taken as a parameter; Le0=0.025, 0.5Le0, 0.2Le0, 

and 0.1Le0 from the top.   

 

（1）混合比の影響 

自己着火直後に形成された下方伝播する燃焼波について，混合比 と燃焼速度 u0の関係を図 6(a) に示す．寸

法比 t/(2R0) 750（試料厚さ t=15 mm，Ti粒径 2R0=21 m），無希釈（=0）の場合である．混合比の増加にともない，

燃焼速度 u0の増加，その後の減少が観察されている．燃焼速度 u0の増加（減少）は，混合比の増加にともなう試

料単位体積あたりの発熱量の増加（減少）に起因している．また，図中の曲線は後述する解析結果である． 

図 6(b) は寸法比 t/(2R0) 330（t=10 mm，2R0=32 m）の場合である．図 6(a) とは異なり，粒径 2R0が大きく，

試料厚さ t が小さいため，可燃範囲の狭隘化が引き起こされ，その上，バラツキゆえに混合比 に対して単調減

少的に変化しているようにも見受けられる．とはいえ，後述する解析結果と比較すると，傾向ならびに概略値に

関して，比較的良い一致が見受けられる． 
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(a)       (b) 

Fig. 7  Burning velocity u0 as a function of the degree of dilution ; (a) for the size ratio t/(2R0)750; (b) for t/(2R0)330.  Data 

points are experimental; open and solid symbols designate, respectively, the steady and unsteady flame propagations.  Solid curves 

are theoretical, with the Lewis number taken as a parameter; Le0=0.025, 0.5Le0, 0.2Le0, and 0.1Le0 from the top.   
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（2）希釈度の影響 

量論混合比の場合の希釈度  と燃焼速度 u0の関係を図 7(a) に示す．寸法比 t/(2R0) 750である．希釈度  の増

加にともなう試料単位体積あたりの発熱量の減少ゆえに，燃焼速度 u0の減少が観察されている．なお，白抜き記 

号は着火後の燃焼波伝播が定常一次元的なことを，黒塗り記号は非定常的なことを示している．希釈度  が大き

くなり可燃限界に近づくと，燃焼波伝播が非定常となっている． 

図 7(b) は寸法比 rs/R0330の結果である．この場合にも図 7(a) と同様の傾向が示されている． 

 

（3）寸法比の影響 

量論混合比の場合の寸法比 t/(2R0) と燃焼速度 u0の関係を図 8に示す．図中の点は試料厚さ tが 5～15 mmの実

験結果である．寸法比 t/(2R0) の増加にともない，試料厚さ t が一定であれば粒径 2R0が減少するため，燃焼速度

u0が増大している．ただし，寸法比 t/(2R0) の増加にともない自己着火温度が低下するため，
 燃焼速度 u0の増大

が粒径 2R0の減少のみに起因するわけではない
(22)．図中の曲線は後述する解析結果である． 

なお，寸法比 t/(2R0) の増大にともない，自己着火温度 Tsの低下（図 3参照）が引き起こされるということは，

より低い温度中を SHS火炎が自己伝播するということで，燃焼速度が低下してもおかしくないのであるが，燃焼

速度 u0が増大しているという実験事実を考え合わせると，SHS火炎の燃焼波伝播において，粒径の影響が顕著で

あることが再認識される． 
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Fig. 8  Burning velocity u0 for the stoichiometric mixture as a function of the size ratio t/(2R0).  Data points are experimental.  

Solid curves are theoretical, with the Lewis number taken as a parameter; Le0=0.025, 0.5Le0, 0.2Le0, and 0.1Le0 from the top.   

 

4. 解   析 

4・1 解析モデルと仮定 

自己着火の直前には準定常状態となり（図 2参照），定常温度分布が試料内に形成されることが推察される．こ

のため，定常温度分布が存在しえなくなる限界条件を求めれば，これが着火条件に対応することとなる.
 (11), (12), (24) 

前報 (21) ~ (23) では，低融点物質 M ，高融点物質 N ，そして希釈物質P から構成される混合粉末圧粉体（矩形平板状

試料；厚さ t）を検討対象とし，表面温度を Tsとして自己着火の解析を行っている．反応としては，高融点物質 N の

粒子表面でMM+NN PP が進行するものとし，物質拡散はArrhenius型〔D=D0exp(-Td/T)〕を用いている．さらに，

希釈物質 Pは溶融した元素M に溶解すると仮定している． 

一方，自己着火後に形成された SHS 火炎の燃焼速度の算出に際しては，総説論文(9)
 に詳述されている SHS 燃

焼波伝播理論を用いている．概略を記述すると，これは初期温度 T0の混合粉末圧粉体中を自己伝播する平面 SHS

火炎を定式化したもので，燃焼波の接近にともない，低融点物質 Mが融点 Tmにまで加熱され，これが融解するこ

とにより燃焼波伝播が進行するという状況を記述している．ここでは，試料の初期温度を自己着火温度と設定し

た上で，燃焼速度を算出している． 
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4・2 自己着火温度 

SHS燃焼波伝播理論 (9) を用いて直角座標系にてエネルギ保存式を表示するとともに，着火の際の温度上昇が微小

ということで漸近解析を行うと，定常温度分布が存在しえなくなるのは，平板状試料の場合，次式で定義される

Frank-Kamenetskiiパラメタ 
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が 0.878を超える場合で，しかもこれが自己着火に対応していることが知られている(11), (12), (24)
 .

 ここで， 
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しかも，T は温度，c は比熱，q
o は物質 N単位質量あたりの発熱量，Zは試料中の物質Mの質量割合，は密度， 

は熱伝導率， YM はMの質量分率， fは量論質量比，Wi は分子量，Leはルイス数である．さらに，添字 0は未燃状

態を，tは全体を，sは表面を表している．なお，燃焼合成の自己着火では，予混合気の場合と異なり，粒子径 2R0も

影響を及ぼしていることが式(1) よりわかる． 

 

4・3 燃焼速度 

燃焼波伝播を記述するには，質量，エネルギ，化学種の各保存式を用いる必要があるが，熱損失がない場合には

格段に簡略化され，結局，境界条件を満足する固有値を求める問題に帰着する (9), (22)
 ．このため，数値計算によ

り燃焼波伝播速度に関する固有値0が得られれば，燃焼速度 u0は，既に総説論文 
(9) で解説されているように， 

 

    
0

000
0

0
00

1

/
3

1

Z
LeD

ZZ

Z
Ru NM













    (2) 

 

により求められるし，燃焼速度 u0が粒径 2R0に反比例していることもわかる．なお，反応前後の Z については，

それぞれ次のように表示される． 

 

    
f

Z





)1(
1 0       (3) 

 

    

















)1(

1

)1(1

0
0

Z
Z

Z      (4) 

 

4・4 パラメタ 

Ti-Al系の物理化学定数については，前報 (21) ~ (23)
 と同じ値を用いている：q

o 
=1.57 MJ/kg，c=1.18 kJ/(kgK)，M=2.6910

3
 

kg/m
3，N= 4.5010

3
 kg/m

3，WM=27.010
3

 kg/mol，WN=47.910
3

 kg/mol，Tm=934 K．反応の活性化温度は，u/Tmaxのア

レニウス・プロット (25) から求めた Ta=8186
 
Kを用いている．物質拡散係数については，Ti-Al系の Alに着目し， Al

の自己拡散係数 (26) としてD=1.7110
4

 exp(17080/T) m
2
/sを用いており，それゆえルイス数はLe0=0.025としている．

なお，燃焼前後での密度変化はないものとしている． 
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4・5 自己着火温度に及ぼす種々の要因の影響 

（1）寸法比の影響 

図3(a) には量論混合比 =1に対して，図3(b) には混合比 =3に対して算出された寸法比 t/(2R0) と自己着火温度Tsとの

関係が示されている．図中ではルイス数をパラメタ（上方より Le0，0.5Le0，0.2Le0，0.1Le0）としているが，これは数値計

算に用いられた熱物性値に気孔率（相対密度）等の影響が含まれており，明確な値を求めることが困難なこと，しかもその

値が1ケタ程度変化しうることなどのためである．解析結果と実験結果との間には，傾向および概略値に妥当な一致が見受

けられる． 

 

（2）混合比および希釈度の影響 

図 4 には，寸法比 t/(2R0) をパラメタとした解析結果も示されており，実験結果と解析結果との間には，傾向

および概略値に関して妥当な一致が見受けられる．  

図 5 には，寸法比 t/(2R0) をパラメタとした解析結果も示されている．実験においては，希釈度  の増加に対

して自己着火温度 Ts  がほとんど変化していない結果も観察されているが，解析では，希釈度の増大にともなう

発熱量（試料単位体積あたり）の減少，ないしは反応に関与する粒子の全表面積（試料単位体積あたり）の減少

のため，Ts  が上昇するという結果が得られている．なお，希釈剤を添加することは，試料内での熱移動を抑制す

ることに相当し，結果として，試料表面で測定した自己着火温度を低下させたものと考えられる．また，希釈剤

の添加にともなう試料内での熱移動の抑制は，着火後の燃焼波伝播についても影響を及ぼしていると考えられ，

低希釈度では定常一次元的な燃焼波伝播であったものが，高希釈度では熱移動の抑制のため，定常一次元的な燃

焼波伝播が不可能となり，非定常的な燃焼波伝播となると推察される． 

 

4・6 着火直後の燃焼伝播速度に及ぼす種々の要因の影響 

（1）混合比の影響 

図 6(a) には寸法比 t/(2R0) =750の場合の混合比 と燃焼速度 u0に関する計算結果も示されている．パラメタは

ルイス数である．Ti過濃可燃限界から混合比 が低下するにつれて，燃焼速度 u0は最初増加し，最大となった後，

減少に転じている．しかも，Ti希薄可燃限界に近づくと，自己着火温度が Alの融点に到達するため (21) ~ (23)， 燃

焼速度 u0が再度増大し，無限大に到達するとの計算結果が得られている．また，ルイス数 Le0が低下すると，試

料中での熱伝導が抑制され，燃焼速度 u0の低下が生じるとともに，可燃範囲が広がることも示されている．なお，

実験結果と解析結果とを比較すると，傾向および概略値に関しては概ね妥当な一致が示されている． 

図 6(b) には寸法比 t/(2R0)=330の場合の計算結果も示されている．この場合には，粒径 2R0が大きかったり，試

料厚さ tが小さかったりするため，ルイス数 Le0の低下にともなう可燃範囲の拡大が顕著となっているものの，実

験結果と解析結果との間に，傾向および概略値に関して妥当な一致が示されている． 

 

（2）希釈度の影響 

図 7(a) には寸法比 t/(2R0) =750の場合の希釈度  と燃焼速度 u0に関する計算結果も示されている．希釈度  の

増加にともない燃焼速度 u0は最初減少するものの，消炎限界近傍において急増するとの結果が得られている．し

かも，消炎限界近傍における燃焼速度 u0の急増は，自己着火温度の Al 融点への到達と呼応している．なお，可

燃限界に近づくと，実験では，試料表層のみでしか燃焼が進行しないスピン燃焼と呼ばれる燃焼波伝播が観察さ

れているものの，本研究にて算出した値は定常一次元的な燃焼速度であり，非定常性を考慮していない分だけ，

算出された可燃範囲は実際よりも狭く見積もられている可能性がある(21) ~ (23)．とはいえ，実験結果と解析結果と

を比較すると，傾向および概略値に関しては概ね妥当な一致が示されている． 

図 7(b) には寸法比 t/(2R0)=330の計算結果も示されている．この場合には，粒径 2R0が大きく，試料厚さ tが薄

いため，ルイス数 Le0=0.025では着火可燃範囲がかなり狭くなっており，このため，Le0の低下にともなう可燃範

囲の拡大が顕著となっている．しかし，基本的には図 7(a) と同様の図となっている． なお，希釈度  が 0.5程

度まで定常的な燃焼波伝播が観察されるとの実験結果から考えると，粒径 2R0=32 m以下の粒子がふるい分けさ

れずに試料中に残存していたことが推察される． 
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（3）寸法比の影響 

図 8 には量論混合比の場合の寸法比 t/(2R0) と燃焼速度 u0に関する計算結果も示されている．パラメタはルイ

ス数（上方より Le0，0.5Le0，0.2Le0，0.1Le0）である．自己着火が生じる領域では，寸法比 t/(2R0) の増加にとも

ない燃焼速度 u0が増大しており，解析結果と実験結果との間には，傾向および概略値に妥当な一致が見受けられ

る．なお，自己着火温度が Al の融点となる条件では，燃焼速度 u0が無限大となるとともに，これがこの場合の

可燃限界となっている． 

 

5. 結   言 

Ti-Al 系燃焼合成に関連して，矩形平板状試料を用いて自己着火や着火後の燃焼波伝播に関する実験的･解析的

研究が実施された．その結果，試料表面温度が Alの融点（934 K）以下であっても自己着火が生じること，混合

比や希釈度以外に，試料厚さと粒子径との比で定義される寸法比が，円柱状試料の場合と同様，自己着火温度な

らびに SHS火炎の燃焼速度に影響を及ぼしていることが明確となった．特に，寸法比の影響に関しては，試料単

位体積あたりの粒子表面積の増加を介して，自己着火温度の低下をもたらしうることを明らかにしており，これ

が燃焼合成過程の制御に有用かつ不可欠な要因であることを示している．さらに，実験結果と解析結果との比較

も行っており，自己着火温度ならびに SHS火炎の燃焼速度に関して，傾向および概略値について，比較的良好な

一致が見出しうることも示している．以前の研究において見出しえなかった自己着火に及ぼす粒径の影響が明確

になったことで，今後，より効率的な合成がなされることが期待される． 
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補   遺 

 本文中では自己着火を一次元的に取り扱ってきたが，ここでは，一次元的に取り扱いうる条件を見出さんとす

るものである．SHS燃焼波伝播理論 (9) を用いて直角座標系にてエネルギ保存式を表示すると次式となる． 
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検査領域は 10  x~ ， 10  y~ ， 10  z~ である．しかも，式 (A1) の境界条件は，次の通りである． 
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さらに，式中の変数およびパラメタは以下の通りである． 
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ここで， x，y，zは直角座標，aとbと tはそれぞれ矩形平板試料の長辺と短辺と厚さ，~ は表面後退率，Aは修正ダムケ

ラ数， Daは表面ダムケラ数，B と Ta は表面反応の頻度因子と活性化温度である．  

簡単のため，a >> b , tと仮定した上で，着火の際の温度上昇が微小 
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ということで漸近解析を行うと，式 (A1) は次式となる． 
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境界条件は次の通りである． 
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また，Frank-Kamenetskiiパラメタは次式で表示される． 
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支配方程式 (A4) ならびに境界条件式 (A5) は予混合気の自己着火の場合と同一で，アスペクト比 b/t >>1の矩形平板

試料の場合には  >0.878で定常温度分布が存在しえなくなり，自己着火が生じることが知られている (11), (12), (24)
 ．  式 (A4) 

を数値的に解くと，図A1 のようなアスペクト比 b/t と Frank-Kamenetskii パラメタ との関係が算出され，アスペクト比

b/tの増加にともない  が低下すること，b/t 2となると，矩形短辺の長さbは自己着火温度にほとんど影響を及ぼさなく

なることなどがわかる． 
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Fig. A1  Frank-Kamenetskii parameter  for the spontaneous ignition, as a function of the aspect ratio b/t. 
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