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ABSTRACT

1. Introduction

複雑な燃焼反応系に対する詳細化学反応機構の自動生成
[1, 2]が可能になってきた現在，新たな燃料設計や高効率・
低公害燃焼器開発（着火特性や消炎現象の予測）を行う上
で，大規模詳細反応機構を数値流体解析（CFD）に取り込
むことが強く要望されている．

しかし，大規模詳細化学反応機構を CFD 解析に組み込
む場合，次の 3点が大きな問題になると考えられる：1）化
学反応方程式の強い硬直性，2）化学種移流方程式の増加，
3）混合輸送係数の計算時間増加．これらの問題から，数
百数千の化学種，数千数万の素反応から構成される大規模
詳細化学反応機構を CFD 解析コードに取り込むことは容
易でなく，非常に挑戦的な課題となっている．実際，大学
や研究所で開発されたコードをはじめ，商用汎用コードに
おいても，大規模詳細化学反応機構を適用できる CFD 解
析コードは未だ無く，開発途上といえるだろう．

1つ目の硬直性の問題は，化学種間の特性時間が大きく
異なることが原因である．例えば，高圧水素燃焼では，陽解
法を使用した場合，時間刻み幅として∆ t = 10 − 12 ～10− 13

s程度が必要という報告もあり [3]，そのような時間刻み幅
を用いて CFD 解析を行い，結果を得ようとするのは非現
実的である．また，通常の CFD 解析では，化学種の数だ
け移流方程式を解かなければいけない．数千の化学種の移
流方程式を解くことはやはり現実的ではない．これが 2つ
目の問題点である．3つ目の問題は，あまり取り上げられ
ないが，化学種数が 20を超えると，混合気体の輸送係数
の評価が反応性流体計算の律速になるという問題として知
られている [4]．

これらは，いずれも解決しなければいけない問題である
が，本研究では 1つ目の問題に焦点を当てる．方程式の硬
直性を避けるには，陰解法の使用や速い反応プロセスの除
去，例えば，
[5]の適用などが行われる．実際，ソフトウエアとして提
供されている VODE（後退微分公式法により硬い微分方
程式を解く）[6]やDASPK （後退微分公式に基づき，硬い
常微分方程式と同様に微分代数方程式も扱える）[7]は，0

次元問題に対しては非常に強力かつ高速な手法であるが，
化学種数の増加に伴い，初期化と行列計算の必要性から，
多次元 CFD 解析への適用が困難となる．ILDM 法も効率
的な方法であるが，低次元の manifold 作成など，複雑な
炭化水素系では未だ適用が困難である．
そこで，本研究では，計算負荷や多次元 CFD 解析への

応用容易性を考え，最近，Gou et al. [8] により提案された
法に注目した．本論文で

は，MTS 法を幅広い条件で計算速度や精度を確認し，実
際にCFD 解析との連成を行うことで，その可能性を示す．
我々は，2つ目の問題に対しても，解くべき方程式の劇

的な削減を目指し別途研究を進めており [9]，最終的には
大規模詳細化学反応機構を CFD 解析に組み込める高速・
高効率アプローチの開発を目指している．

2. Numerical method

本研究では，非粘性反応流を考え，オイラー方程式を支
配方程式とする（記述は 1次元とし，粘性，熱伝導，拡散
は無視する）：

∂Q
∂t

+
∂E
∂x

= S , (1)
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ここで，保存量ベクトル Q，流束ベクトル E，そして生
成ベクトル S はそれぞれ，

Q =




ρ

ρu

E

ρYi




, E =




ρu

ρu + p

(E + p)u

ρuYi




, S =




0

0

0

ωi




, (2)

と構成され，密度 ρ，速度 u，全エネルギーE，圧力 p，化
学種 iの質量分率 Yi，質量当たりの反応生成速度 ωi であ
る．理想気体の状態方程式を用いる．よって，全エネルギー
と圧力は，

E = −p + 0.5ρuu +
∑

ρYihi, (3)

p = ρ
(∑

YiR/Mi

)
T, (4)

と定義される．ここで，Rは気体定数，hiはエンタルピー，
そしてMi は分子量である．
流体と反応の時間スケールの違いを考慮し，式 (1)に対

し，流体移流項と反応生成項を別々に解く splittingを適
用する．つまり，保存量Qの更新は，

Qn+1 = LF LRQn, (5)

ここで，流体オペレーター LF，反応オペレーター LR を
それぞれ次のように定義する：

LF :
∂Q

∂t
+

∂E

∂x
= 0, (6)

LR :
dQ

dt
= S. (7)

式 (7)では，密度と内部エネルギーは一定であると仮定し
て反応方程式のみを解く．式 (5)は系として時間 1次精度に
限定されるが，Splittingにおける精度向上には，Strange-

type [10]の適用などが考えられる．

Numerical method for fluid dynamics

流体方程式 (6)に対して，数値流束をAUSM [11]で評価し，
MUSCLで高次精度化し，minmod制限関数を使う．また，
時間積分には TVD Runge-Kutta法 [12]を使用した．

Numerical method for reactions

移流を無視し，密度と内部エネルギーが一定であると仮定
した化学反応方程式 (7)は，次のように書くことができる：

dYi

dt
=

ωi

ρ
, (8)

dT

dt
= −

∑
eiωi

ρcv
, (9)

ここで，T は温度，eiは化学種 iの内部エネルギー，そし
て cv は質量当たりの定積比熱である．ちなみに，CFD解
析から得られた密度，速度，内部エネルギーから，温度は，
式 (3)と (4)により，

T =
−E + 0.5ρuu + ρh(T )

ρ
∑

YiR/Mi
, (10)

と与えられ，反復法で算出される．
式 (8)と (9)を時間積分する際に問題となるのが，化学

種間の特性時間の違いによる硬直性である．本研究では，
時間刻み幅の制限を避けるため，MTS法 [8]を適用する．

MTS法では，化学種の特性時間を減少速度Di（反応速
度は，ωi = Pi − Di と書くことができ，Pi は生成速度で
ある）を用いて評価し，その特性時間に応じて化学種をグ
ループ分けし，グループごとに適切な時間刻み幅を設定し
て時間積分する．
概念図を図 1に示す．例えば，fast modeと判断された

グループは小さな時間刻み幅で積分され，収束した時点で
計算を終了する（収束したグループの化学種質量分率 Yi

は凍結する，また fast modeほど速い収束が期待できる）．
収束判定は式 (17)，(18)により行う．順に，intermediate

modeへと移り，最終的に，slowest modeが，設定された
∆tbase まで時間積分される．ここで，特性時間が短いグ
ループが時間積分されている間，特性時間が長いグループ
も，同じ時間刻み幅で積分されていることに注意していた
だきたい．MTS法では，全ての化学種が何ら仮定無く積
分されるので，準定常法や部分平衡のような仮定が入らな
いことも利点である．
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Figure 1: Schematic of MTS method: time integration

process.

それぞれのグループの時間刻み幅を ∆tg とすると，式
(8)と (9)は単純な Euler陽解法を用いて，

Y m+1
i = Y m

i + ∆tg
ωi

ρ
, (11)

Tm+1 = Tm + ∆tg
−

∑
eiωi

ρcv
, (12)

50 宇宙航空研究開発機構特別資料  JAXA-SP-12-010

This document is provided by JAXA



と積分される．mは化学反応式の内部反復ステップを意味
し，収束，もしくは ∆tbase に到達した時点で Yi や T が
CFD解析に受け渡される．
各グループに対する適切な時間刻み幅 ∆tg をどのよう

に決めるかが重要となる．まず，化学種の特性時間 τiは，

τi =
Yi

Di
(13)

と計算することができ，これを基に，生成される全グルー
プ数 NT とどの化学種がどのグループに所属するかを示
すインデックスNiを以下のように定義する（グループは
O(10)範囲で分けられる）：

NT = log10

(
∆tbase

τmin

)
+ 1, (14)

Ni = log10

(
∆tbase

τi

)
+ 1, (15)

ここで，τmin は最も小さな特性時間であり，原論文では
言及されていないが，本研究では，ゼロ割を避けるため，
適当な小さな値（例えば 10−14）で制限している．最終的
に，各グループの時間刻み幅は，式 (15)に対応して，

∆tg = α
∆tbase

10Ng−1
(16)

と定義する．Ng はグループ番号である（例えば，Ng = 1

のとき，∆tg = α∆tbase）．係数 αは，これも原論文では
述べられていないが，本研究で導入した α ≤ 1.0の任意の
定数であり，計算安定のため α = 0.25を用いている．
ここで，以上の手順をまとめる．

1. CFD解析から，Yi，T，pを得る

2. 式 (13)により，化学種の特性時間 τi を評価する

3. 式 (15)により，化学種をグループに分ける

4. 式 (16)で定義される時間刻み幅で式 (11)と (12)に従
い，各グループを時間積分する

5. 収束判定は，グループごとに行い，収束したグループ
はその時点で化学種質量分率 Yi を凍結する

6. ∆tbase まで積分後，Yi，T，pを CFD解析に渡す

先にも書いたが，時間積分は，それぞれのグループが，収
束，もしくは∆tbaseに到達した時点まで行う．すなわち，
条件によっては，上位（特性時間が短い）グループが収束
せずに，∆tbaseに到達することもあり得る．その場合，下

位グループを積分する必要はなくなる．収束判定は，以下
のように行い，

Ns,g∑
i

dYi/dt

ATOL + RTOL|Yi|
< 1.0, (17)

かつ，

dT/dt

ATOL + RTOL|T |
< 1.0, (18)

ここで，Ns,gはあるグループに属する化学種数である．ま
た，絶対誤差ATOLが 10−13，相対誤差RTOLが 10−4と
設定した．
以下の結果では，全ての計算で，∆tbase = 1×10−8 sと

設定した．圧縮性 CFD解析で陽解法を使った場合を想定
すると，典型的な時間刻み幅と考えられる．

3. Validation and performance of MTS

まず，硬直性の例を示すため，化学種特性時間 τi（式
(13)）とグループの変遷（式 (15)）を図 2に示す．当量比
1のCH4/O2の着火問題で，初期圧力 0.1 atm，温度 1800

Kとした．反応機構は，KUCRS [2]で生成され，68化学
種，334反応から成る．温度履歴は，図 3(a)に示される．
代表的な 4化学種の結果を示しているが，各化学種の特

性時間がダイナミックに変化し（着火時 t = 0.45 msあた
りで小さくなる），それらの値も化学種間で大きく異なっ
ていることがわかる．例えば，H2O2は，CO2よりも小さ
な特性時間を有し，それに応じた時間刻み幅の必要性が示
唆される．また，ここで重要なことは，着火後の平衡状態
においても，特性時間は決して大きくはならないことであ
る（ωi ≈ 0であるが，反応は起こっており，Di は値を持
つことを意味している）．
図 2(b) に示されるように，グループ数も時間と共に

動的に変化していることがわかる．式 (15) に従ったグ
ループ生成では，最終的に最大 6 つのグループが生成
される．この例では，fastest group は，C3H6OOHab，
C3H6OOHba，CHOC2H4OOHb，CHOC2H4OOHc，
CH3COCH2OOHから構成されている．
この問題を VODE法（後退微分公式法を基にした直接

積分法）[6]と比較したものを図 3に示す．MTS法の結果
は，着火遅れ時間や温度履歴，CO2とOHのモル分率，い
ずれも VODE法の結果とほぼ完全に一致する．
他の例として，当量比 1の nC7H16/O2の着火問題の結

果を図 4に示す．初期圧力 0.1 atm，温度 1500 Kの例で
ある．反応機構は，先と同様にKUCRSで生成され，373
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Figure 2: Properties on CH4/O2 ignition problem.

化学種，1071反応から成る．この結果からも，MTS法に
より，VODE法の結果がほぼ再現できることがわかる．
表 1に，MTS法と VODE法による計算時間の比較を

示す．上記の例に加えて，H2/O2（初期圧力 0.1 atm，温
度 1000 K，当量比 1）と nC4H10/O2（初期圧力 0.1 atm，
温度 1500 K，当量比 1）のケースも示している．化学種数
が増えるにつれて，MTS法の効率性がVODE法に比べ劇
的に良くなることがわかる．これは，VODE法などの陰
解法が行列演算の必要性から，少なくとも O(N2)（化学
種数 N）で演算量が増えるのに対して，MTS法は O(N)

で済むためである．この結果により，MTS法が非常に効
率的であり，多次元 CFD解析への応用に適した手法であ
ることが示唆される．
最後に，当量比 1のCH4/Airに対し，異なる初期圧力と

温度で着火遅れ時間と平衡温度を比較した結果を図 5に示
す．ここでは，原論文ではカバーしていない低圧 0.1 atm

と高圧 100 atmも含めた．MTS法の結果は，どの条件に
おいてもVODE法とほぼ一致し，表 1に示されたように，
CH4 の場合，約 5 ∼ 6倍計算速度が速い．
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Figure 3: Comparison between MTS and VODE for

CH4/O2.

4. Coupling with CFD: a shock tube problem

CFD解析との連成の例として，1次元衝撃波管問題を
取り上げた．当量比 1の H2/O2 予混合気を考え，初期温
度 1000 K，圧力を左半分領域 pL = 1.0 atm，右半分領域
pR = 0.3 atmと設定した．計算領域は，20 cmで，201点
で解像している．
図 6は，0.07 ms後の温度プロファイルをVODEとMTS

法で比較したもので，衝撃波背後の温度や膨張波領域の温
度分布など，ほぼ同様の結果が得られている．
着火過程を示したのが図 7であり，T2からT3にかけて

着火が生じ，T3では燃焼波面が確認できる．T4にかけて，
燃焼波面が衝撃波に追いつこうとする様子が見られ，この
まま計算を続けると爆轟波に移行することが予想される．
同様に，当量比 1の CH4/Air予混合気（68化学種）で

の衝撃波管問題の結果（温度分布）を図 8 に示す．領域
は，50 cmで，201点を使用する．左半分では，初期温度
を 1000 K，圧力を 1 atmとし，右半分では，温度 2000 K，
圧力 0.3 atmとした．このケースでは，T3から T4にか
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Figure 4: Comparison between MTS and VODE for

nC7H16/O2.

けて，燃焼波面が衝撃波に追いつき，爆轟波となって伝搬
していることがわかる．

CFD解析との連成における計算時間の効率性は，表 1

に示した 0次元計算の場合とほぼ同じ程度であることを明
記する．

5. Conclusions

大規模詳細化学反応機構を CFD解析に効率的に組み込
むことを目的とし，近年提案されたMTS法を導入し，そ
の性能評価や CFD解析への適用を行った．MTS法によ
り，通常用いられる直接積分法 VODEに比べて，特に大
きな反応系で，劇的に計算時間を削減できることを確認
した，各反応系や低圧から高圧まで幅広い条件で，着火特
性を再現できることを示した．また，衝撃波管問題によっ
て，CFD解析への適用を行い，妥当性を検証した．今後
の検討課題としては，より大きな時間刻み幅を用いた場合
のMTS法の計算安定性や多次元 Navier-Stokes方程式へ
の拡張が挙げられる．化学種移流方程式の削減と併せ [9]，

Table 1: CPU time comparison on iMac (Intel core

i7), where the Saving is estimated with (VODE-

MTS)/VODE×100.

N CPU time, s Saving, %

MTS/VODE

H2 11 7.99/9.53 16.1

CH4 68 40.26/231.3 82.6

nC4H10 146 53.67/537.7 90.0

nC7H16 373 100.03/2424.0 95.8

大規模詳細化学反応を考慮した高速・高効率な反応性流体
解析ツールを開発する予定である．
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