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石炭流動層燃焼発電におけるNOx・N2O排出

-i)()01.を1.117受理-

新潟大学 清水忠明

総 試

1. はじめに
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加圧気泡流動層の3種類がある｡常圧気泡.;･JfL動層

は竹原35(机IllWeが営業運転を1995年よも)開 始 し

･･. ､--.~･･!･一:･. :I-･:. 一 ･… . ･ .

わが国でもIPP等で採桐されておi),世 界 を 見

てもフランス,ポーランドで大型機の設 置 が 相 次

いでいる｡加圧流動層では電源開発桂 式 会 社の
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が営業運転に入っている｡

流動層石炭燃焼はいずれも炉内脱硫 ができ灰溶

融 トラブルが避けられる850℃程度の層温度で運

-ニー:I･ 二 .･･ミ∴ ･:.∴ ･.-∵･! ミHJ.'L':I:'･･:･

発生源は燃料中Nであり,空気中Nコの寄与は小

I･ p ‥ ::..i ､､･･ '.:･ 一･十L二●L二J. .

比較的低温の燃焼であるためにN20排出も着目

されているL,N1,0は現在では規制対象になって

.･ .･∴ 一一̀ .･.̀-.一･･･: 頭..･;=･...I.･:こ..::I:
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･. ･･. ･一､ II:!･･:･ ..

･.･. ■こ ... ~l二･､ .''!∴ ･･卜

について紹介する｡
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2.常圧流動層燃焼

2.1 NOx,N二〇排出と他の汚染物質排出の ト

レードオフ

･･ ･ ●･. ･ ･･ I~:.L､.!.､ヽt:.rIH.

S O二という汚染物質の排出が互いに トレー ドオフ

の関係にあり,すべてを同時に低減 させることは

.･一.∴ / :∴ '‥･一. ･∴ ･･.

SOコは850℃前後が炉内脱硫に最適であるL,No光

. .1∴ ･-●′､ _:･.. ､一､.∴ l､日.;I:･

ニー●･.･: ･十･･..I.I.,､･.I.■ ∴ .1.

㌦ し∴.二･､,･● . .･'･. : ::'､.日

が減少するO空気比を低下させるか二段燃焼をし
.き∴∫､∴-.I. ●､ 一 一.. _NH.､.日∴

ともに減少するが,脱硫速度の低下や CaS0.1の
還元分解によi)SOコ排出が増加するとともに未

燃ガスであるCOが増加する｡なお,COは燃焼
･:.･一 十 .‥ ･‥ ･､.1 .∴ ･･.､ 工. !･

積した灰中炭素の燃焼によっても生成し,スー ト

'l:I-A:･.ト∴ -:･一一' __:･:･. -I

で,炉内条件だけがCO排出を決定する要因では

ない｡

‥'.∴･L消.二 .- :'､･.∴･:●-.‥.∴ ･

つSOコ等の増加を防ぐ方法として.循環流動層

で二次空気を吹き込まず,一次空気比を1程度に

､'･∴ ･L‥... ･■ ∴ ._ .一 一 '

ロン人｢1あるいはサ･1∵タロン出Ljへの空気供給で
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∴一晩il.i.‥二.､ .- ∴日. 1L-.:､ ･･'1

13.5n吊 で実験が行われたO
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かつ矩___ヒ部0//1農度の低下で NO_t,Nご0を低滅す

ることを試みたものであるL,燃焼温度を通常より

/.1 ● ､､∴.':･トTl･し .I ･･一_ .I.一

供給することでN二〇放出量を9OL7-b肖u減できた と

:.～､-.了 .ト. ･上:･:･I.- ..5. ･

た｡なお.燃焼効率は逆二段燃焼で低下すること

は軽かったL,またサ･イクロン入ljへの空気供給 に

よってNコ0排出は影響 を受け,ライザーだけで

なくサイクロン内での酸素濃度を低くすることも

N20排出低減に必要であることが報告 されたO

ただし,この方法では,二段空気吹き込みのもう

一つの目的である,炉底部の粒子の上部-の巻上

げによる壁面伝熱係数の制御ができなくなること

が考えられるL,Lllallllel･S大学の 1n,IWthCFBC

ではサイクロン循環粒子の流路に伝熱管を入れた

外部熱交換器桁式であるので,この問題は回避 さ

れたものと考えられる｡

循環流動層炉で通常の1)段燃焼をすると底部に

は粒子濃厚領域が形成されるが,その領域高 さが

高くなるほどその部分での NOx濃度が低 くなる

ことが報告されたが,--育,SOコ濃度は高 くなる

と報吉され,ここでもトレー ドオフの関係が見ら

､･ . '_.･一､.･.:: ∴･!･一一JU::､~ :一･

を調整して炉内差圧を変化させた場合では,炉内

1..㌧日. 日.~･.･･l:J_A-r':, '･ ､

脱硫剤供給がNOxを増加させるメカニズムに

･,･l:､. ...ロ ー･; し.J- .-1∴･:∫. -､

'了_ ■:l '_11' 二1.i: I･.･･/L-:J:;:I.

-ー~∴ ~.･ ' . I..二 一･/.･ ･l･311･

で説明されてきたが,黄近ではチャー燃焼時にチ

ャーから飛び出す含窒素7ラブメントの影響 につ

I.-l'.I. . . 1･ -●､二､-

NOx生成を砂の流動層と石灰石含有流動層で比較

し.石灰石流動層からの NOx生成が多くなるこ

とを報告 した｡.同様に揮発分酸化作桶を有す る

I.1..日･::j.1.l -'∫･､-I･∴ :-.I.-:-

た中でチャ一一を燃焼するとNOxが増加すること

I-1L. ll 一

二の触媒によるフラグメント酸化の効果は,減

圧するかあるいは分子サイズの小さい希釈ガスを

I. ~ ･.･:;工 . ;'I･ . I

ら飛び出した7ラブ_メントが周囲の触媒に到達 し

やすくすると顕著になると報告された M-lLlただ

L,加圧あるいは分子サ イズの大 きい希釈 ガスを

. ､･ I. ､-tl.･ ･∴ :~ ･. .

置内で このフラ グメン トの脱硫剤 による酸化が ど

の手Ti度起 きているかは, 今後の検討 を必要 とする

･ 一 丁 .1 .･..∴ .../,.~'. ､

一.I:-･ l･ . _･ ･~･I. ●∴ ･.

て ラジカル反応 を抑制す るこ とでチ ャーか らの

∴ ･● _ .∴ .二 ∴ :I. ･ : ･:.

チ ャーか らの飛 び出 しフラグメン トがあることが

明 らかにされている.:.

∴.≡.‥L.‥･.1 ∴ ･ … -･ ; .･

を避けるために∴ 在勤層 を2段 に分け燃焼 と脱硫

を分離す ることが 1980年代 に提案 さjt.実 用化

:IL/)･L･ ●1 .､ . I. .: .･∴ J

給 に よる NOx増加 を防 ぐことがで き, なおかつ

石灰石の NコO分解触媒作用のために Nご0低滅 も

1-L ∴･ . :号 ･十 ㌦. ~:･ 1...._･.モー∴

石灰石粒子律を小 さくして粒子終端速度<空塔速

度になるようにする と,石灰石はフリーボー ドへ

: -;. ､ . ･∴･.･::∴ ∴･工 二､I∴ :. .

で の 石 灰 石 と揮 発 分の接 触 を防 ぐこ とが で き

-:･･一･∫, ;~･.,･ ｢lgl 一 ･'. ::I-r･.

動層で石灰石の粒子径 を変えた実験結果では,同

一の脱硫率での NOx排 出は粒 径の影響 を受 けな

かった｡ このことか ら,気泡流動層では石灰石の

粒 径制御で燃焼 と脱硫 を分離で きるが,循環流動

-- 一 一･:I.二･ 一L /.: . i . 十 /.I.I

全体で発生するので粒子径による脱硫位置 と揮 発

十十 十㌦. ･ ･･.･ ~一二■∴ ･∴ ･･. ･･∴ ､

循環流動層において石):;jt石 と揮 発分の接触を制

御する試み として,脱硫剤 を供給する高 さを炉底

部か ら2次空気吹 き込み位置以 上に変えた実験が

行われたが,NOR.Nご0 に及ぼす石灰石供給高 さ

- -:ミ::I:::.:I.'∴ ･pl_/ぞ ∴､ ～.: :･.:.

石炭か らの揮 発分放出は炉底部だけでな く炉全域

- ■_ ….- . ･一一■･･･′∴ ･::一､･ ･:

を供給 して も揮 発分 と石灰石の接触が起 こったた

･･ 一一 ･;.壬.~‥､l∴一二さ1.‥ .:∴ ､

･･{ :: ';. _':ト ~L̀i一一.. 二).∴･･..: ･∴･

-: ･ . ..∴ .∴巨 ､~二:･二･l~.::I.'∴

の放出が循環流動層炉上部で も起 こると論 じたと

- . : ■ ●.√二~､ ･ ■∴~̀ ･ニ工 :こ:●l-

■- : ■､二･.＼日に ....∴ ･/･･:●!1●!∴､卜l:'''
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_-.･:㌧い･-::'..･.'∴ 一二 ､

循環流動層において高さ方向の 因0Ⅹ濃度分布

一･一一 . :一 ･､一:･ I.･一∴ I ･:㌔":: ～.日

を増加させるかを小型装置で検討 した結果では,

石灰石供給によって底部の NOX濃.酎 まほとんど

･･..1･∴ /̀.･･.｣ . 一 ･一∫l.:.H∴･…!l上

目..∴ :...1･...I I:I). -_:,J･こ√ ':iI LI

i.∴･､こ. 1･.･I : 一∴-: :I-;I:. ∴_

･.lr. I. 二- .･ -､ ~････一･: .関目 ′:

成源になった事が示唆されるこ….

石炭燃焼時には石灰石供給 によって NOxが増

加することは良く知られているが.石油コークス

燃焼時には逆にNOxl-lF,lil,カ寸減少する場合がある

-､_ ･肖. ･.}~-I.･二･~ ●･..∴･ ､

約 ､-‥ .･l :.I./.∴､ ●'I.1二 .:十 ･､′. I

ので石灰石を触媒としたNO生成よZ:)石灰石を触

媒としたCO等によるNO還元が優勢になったた

､:~ _ .･-! 一: I:A .･: -.I:-/:･､.･∴

_･･ I._.:.= ~∴､: -lU''..､∴･'･l･.･ ::∴

∴-し･･ ..I;. ':.I..:.I:[:.､･･ .

流動媒体は石油コークス灰の触媒作用のためにき

･･ ∴ .I'∵･工.- 芸ll..､ ∴ I.･･･､J;,･

･ . _ ･.1･'I.≡ _ ∴二 J.･ ∴ .､･.._

一 ､･一･ ∴.:'∴ 日､-.∴ 一二 ･･一一一 ､.

1'･l･･ ･ ･､ .･･､.::':l･l ∵､一､ ･1.

.･.: ･ 一一'l･. :､一 一､- ●巨 ● -∴ .I

･∴ . l･. 'L一二一･':' ∴ ㌧二.∫

た L,

I -. . ∴ ･∴ :】 :.:. ･･ ,_.･

･一 一: I .- . 一--､･一一･･~ - I-::i ~..

'･･･ 十 ･ ･､ .･ ･･∴/･一 一●･､-.･.､ .

･ ･ ･､∴ -∴ ･･ ､= ･･ ･ 1 . ･▲

･l ∴ -I.- . _ . ･ :.

一 ､ -､･･~::∴ I .･̀ ~ 一 ‥ . -

_- -.1･ -_■{了 ●､∴ ､.ll l : 一 ･_∴ I ● . I

･ ･.'･+■.,.-I.････ ･ ･･.J .: J

∴ ,･‥･さ ･:一､十 ∴ .∵ - ..､ ~･ ~. .

-.∴-工 . 丁一 一 ､■ ∴ ･ ･∴ ･ ･一 一l :

.I:. _.I: ､､ ･::･･ i : . ー :. .: . ∴

で は な い .:.

･ 一一:I ･ ::I- :I I. ' ･.一 ･･ ･･ .: ㌔_

･~ 'l∴ 一一 ､､日 ･ ､ ･1-I,r'･.: _ ■/ :;-･二

_･ ､ 一一 一 ､ L 一∴∴ ･ 一. I:削 ･1.､･

. - ∴ ･:: ; ･･l･:.I .ll.∴ ,I.･:･､･‥

･: ∴ ､ 一一･● .ー ~.別 i J ､~′､: +- 1･ .

･ .･l:; -､ 一･ ~ ､■巨 . .･- : 二 ･ ~ 一… .･.).;

･ ､･ 二 ､.- 王 ._､∴ ト / ･- I_:∴ ~

- L. : .. 一･;i : ･ ■ I,:' . ･･

一 一. : 一 ; ､三: ■ ､ .: 二 ･十 ･､ ll:~

i.. 日 . ;､ ･. :I .･･. ･... ∴ ./ ::り 十 ･▲

.:.: ::･∴ ･ .. '':､ ●･ ･::I: .･ ､日 .I.-

_ {'･･.言 : ●.･

:･･.:J.-.::I.'∴ : T､･.l･∴ ･: .∴ 1. ･ 一 ･

:~11卜工 .ll.十 卜 ∴ .I ' ･.I ･3 - ･､

を.:∴ ●･‥･.･･･ ; 一 ∴ ､ … l･ .- ･･_

:.I ∴ :. 1!:I.･･ _∫ I ‥ ､二 ･: . .

-: !二 一 十 二 一 .･, - - . .･･. ･1 .､

'. . :●･一･･.'日 :I. ､ ･ ~ ･･ ∫､ ･ ､ .

._･ ■･･ ●･1 -:Jl . ･ i . _/. ､ 7 '一 二

∴ ･ 一 ､. ∫_: ∴ ･.･● ∴ :･･"･1.- ･ ∴ :i

I:∴ .≡ . _ :∴ ~･て･･･ :_ l工 ‥ . ･.

･･. ‥~′ .:. 1: .131∴ l:■ ､･･∴二一 .卜 ･-.

ないので,今後 の 検 討 が 必 要 で あ る ｡
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2.2 循環流動層内部の水平方向混合 と NOx

ならびにスケールアップ

循環流動層燃焼では水平方向の揮 発分混 合につ

. .こ∴:: '∴‥∴ .ij.∴ ･･ト ●.H. ..I:

･ ･7.li 一_･.11､､･～-!i::t･.- ･∴ 二一 ･･

i上 燃料供給場所近傍で酸素濃度が低くなり.装

低 くな る と こ ろ で は SOご濃度が高 くなることが

･一･_･･ ､."-∴.､･ 1.∴･.. ･､トーr!

で の燃 料 水 平 混 合 と脱 揮 発化の速さの比較から,

炉 内 水 平 方 向 に 0I,濃 度 分布ができてそれがSO二3

:~ I. 了 一 一.' 1._..-I.･･ ･

二･‥ : . -. . : . ､: ･､･･j:一十~-:∴-･1.

影 響 につ い て は , まだ 十 分には評価されていな

い｡

循環流 動 層 で 水 平 方 向 の スケール77ップがどの

よ うに NOx等 の排 出 に影響 を及ぼすかについて,

ほ ぼ 同 じ 高 さ で 水 平 断 面 積 の 異 な る 装 置

/ :･ ∴∴t:tL: ､̀:.:･ ･.卜:/ ;･.. :･‥

･tz ll .-I.:l!･. ･/ .I:'一.~二 ･'.-∴.I

の混 合の ため に水平 方 向に酸素濃度 が 不 均 一 に な

‥ !I :･早 ≡ ニー.;i･∴､い J ･､､- 1-: I

高 さ方 向 分 布 は装 置サ イズの第三晋を多少は受ける

･ Flg.二 ､-日 ::･･I:'･.I:.∴ ■･･･_.:-∴ ･:~.~

･･･!一一:･ ;: F唱 3･ .i 上 J小 ト′. ●

のパラメー ター と して,水平方向混 合時間了′燃料

の脱揮発化 所 要 時 間で与 え られ る Damkdhler数

:開'･､ :~∴ ･一. -1 , . ..･̀､.I:Ill-I--

ボー ドでは水 平 方 向混 合が NOx生 成 iこ影響 を与
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i.尿素を含んだ水をフリーボー ド-スプレーし

た時 .大型装置では NOェが滅少 したのに対して

.､ .I ∴ L.ll;::A;I1∵ ～-1一:.::･･∴
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10cmの小型循環流動層燃焼 装置で褐炭燃焼時の

炉内水平方向濃度分布を測 定 し,直径10cnlの小
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5cmCFBCの方が 10cnlCFBC よ り 高 か ったL,

10cmCFBC内部に酸素不足領域 が 形 成 さ ゴ ~しないよ
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tjl炭流動層燃焼発電におけるNOx･Nご0排出 (清水､)

うにサ イクロンから)Lp-プシーJL,を通って循環す

る粒子の中に燃料を供給 したところ,炉内水平方

I1.I//: 一 工 ….■: ､.ll_･･‥ .∴ ･.:

. ･了:ト ーj∴ ▲∴■･.‥ 十･ }:_ i､/.: ･

5cnlCFBC と10cnlCFBCの NOx排出の違いは水平

方向混合の違いのためであると論 じた0

... 工 .-I ::...I-･.(.1･･: :､l:三言 ≡:

直方向のガス濃度分布を測定 し,壁面付近での粒

子濃厚部において酸素濃度が低 くかつ CO等末燃

､./...工 .･;..:IJ､･i ∴ -●--_

あることを示した昌歴青炭を燃焼したときの水平

●∴･S.･'.･,t∴-.'絹 . :: :･･ ,.r

発分が極めて少ない簸煉炭燃焼では壁付近で

､､二転.'｣._了 . 1-.･. l･ I::･･∴,:.:

所的NOx濃度はその場所の酸素濃度に依存し.

この結果をチャーからのNOL-生成速度が0ご濃度

に比例し,チャーによるNO､還元速度がNOx濃

度に比例すると仮定 した局所平衡状態が

､､日 日 ､十一.I:.二二二∴ 工 . ~!:/-

イサー上部のガス出口付近での粒子バックミキシ
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Conlbustol･ JEcoalwtqo

LartgeLIFBLT 50

SmallCFBC(N.U.1 50

Lal･geCFBC loo

S111al圧｢FBCtN.LT.1 100

SnlaHCFBC〔NIRE-1 lOO

〇二 SOご
3.5 5Lq

-1.0 -1･5

3.6 78

3.6 Li1

3.5

T♭t-･d C0 N二0

861 2271 33 39

850 83コ 175 151

853 16:1 4Li 3i

S5() 781 301 121

85(二1 257 113
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大 型 装 置 と小型 装 置 で は NO.Yに違 い が 見られ

:. 1: ･1.. . ･ . :I､･

.. - : ､ 一 ･ ･ ･ ･ .日 . 一

混 合の違 い に よる もの か につ い て は, 今後検討 を

∴ .･. ､ ! .. 二 : ∴LJ ;･

I≡･.I .: . ...～ '.. ･ ･1.A

異 な っ て も NOx排 出 は 同 LIで あ り. 高 さ方向の

大 き さが NOェに号i等 して い る と も考 え られるが,

I.･こ.･ ､､ ･∴ ･ ･ ･二 √･ ･ -.

度 分布 を比 較 す る とあ ま り高 さの影響 は受けてい

な い よ うに も見受 け られ る｡ 装 置 サ ･イズ と NOx

生 成 の 関 係 は 今後の検討 課題 で あ るL, これは,言

葉を変えて言 う な ら. 大 型 装 置 に お け る NOx.

NJ0生成挙動を予測するにはどの程度の規模の

装置が必要かという問題でもある.:

∴∴ ､.･..､二･･一･.I､.､‥ ､. ､.~

･ .､ ･､ .A~:. (､･ ..'1.･'H J

･･･-. ･~ .√J ~･ 一一 ･･一･

イクUン出口までの問にNOx濃度の減少が見ら

れるが,これがラi'サー上部での反｢Eこか,それと

もサイクロン内での反応かについて,今後の検討

が必要である｡実機でp-rlえば1OOh:IWth程度の出

力の装置では直径7Ill程度のサイクロンが必要

_･I.･. I ･. .I .1 - j･一:･･

./ ､ ･ ･ ･1. - ･ ~･-̀･一･･∴

､.. . 二~一 .･ .一一､.-- ●･. ･､

考えられる｡

循環流動層燃焼装置内でのNOx,Nご0の生成

-,..･_../ト ･ ′L-I '･_I､'I.!.:- J

提案した｡こゴロまライザー内をCore-Annulusに

'.･･- ::~.:-:.∴ ･ーこ- .丁....∴-･･∴ ∴-!い:･. .I

3分割した1.5次元モデルである｡.50種の化学成

分の気相反応について3OOの素反応 を考慮し.チ

ャー燃焼のモデルおよびbednlaterialの触媒効果

までを組み込んだモデルである｡開いた気相素反

.‥ .∴l工､.;､､.I._~∴ ､ : ‥

I:_､~..･ _ '∴ ∴ ･ .･.一 一･i

内のラジカIL,の捕集効果までを考慮しているC,

計算結果をChalmers大 の12MW循環流動層

一･一:･∴ ･_∴‥ . ∴ -■､･~･::~.. -

さ方rE7日ニNOl,が低減して い るが計算では増加す

＼ -. - . ･● . ‥ ､l∴;い･:･.

1･,llJ'‥.I ･/. '･ ･･ -~.･ ･.

- ､■ -■ -● ■ ● 一● ヽ -

の ような装置でのデー タをモデ ルと比較すること

一 ･.･:. 一･ : ･, 一 ･'. '.

モデルの妥当性 を評価で きるような装置 とは どの

ようなものであるかについて検討することが今後

-= 一 ･- ●二1. ㌧. '. I .- 一 .:

I ∴ ∴ ･.■.､ .紺 .･. . 1 -.∴

'1-∴'.i:' A.･ ･ ■･■ . ~

れ ら固体の関与の定量的評価は重要であるL1

3_ 加圧流動層燃焼

平 成 1コ年 に は 電 源 開 発 株 式 会 社 若 松 の

丁∴11∴･･1 ...∴ . I:.･･. -. I. -■1.

㌧ ∴:. '､: ･.:'. ･ I ､ ‥ ､∴ ､j ･I.

性がかなり明らかになった｡71h･:IWeの燃焼装置

出口でのNOx-i農度としてi･ま,ブレアソー ル炭燃

'･-.･∴∴ ･ ∴･･I- ~: .I･･.･･. ････●■:･

I:'l:･;ミ･...･∴ :一:‥ .I ･ ･- _

の排出レ ルヾは,脱硝装置なしでガスを排出する

には高すぎ,SCR等の外付脱硝装置が必要とさ

れるLl作野らはSCRにアンモニアを吹き込むだ

けでなく,燃焼装置出Llの高温ガス中にアンモニ

ー●l-1L▲l l● 一一1 . - ､ヽ､■､ I ltI

･･一二 ∴ :. .∴ -I. - 1∴･.:I･. I ､

ここで注目すべ きことは,50Q･b負荷時でボ･イ

ラ出口排 ガス温度が約 650℃ と低い場合で も

NHS/NO､モIL,比 0.5で25Q-O程度のNOx低減効果

が気相軽触媒脱硝で得られたことである.｡常圧で

の SNCRでは通常はこのような低い温度では効

果がないと考えられるが,加圧ではガス密度が高

くなりガス同士の反応が促進されたものと考えら

れるoSNCRとSCRの組み合わせは大崎の

J.'i･＼:ltLi.I.P:∴ l'∴･-I:こ･二●･･･.:∴ :_ _､

Tl工＼:(＼トー/二一･ -∴ ､.I. ･∴-_

NOxJjELLi].の関連を予測LNH:_J#給を制御する必

-､し'.:I● -∴ .'' I .I .I ､･:_･

:■､:一一･一∴.､ _ .･･∴ 丁∴'∴･

置での運転条件がNOxf･1F比1に及ぼす影響の実験

式 (ASH式)として提案されている〔

＼､一 ㌦ l･ :.: - ●!.i

.I I.:t . .∴

卜 !.:･ ‥.･.i :･;● :

･:!･･･∴ ･･' ･
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･∴∴ :･･ -_

ここでT｡,Pし)コはそれぞjtサ イクロン人口ガス温

一一.! 昌 ● 1.I. . ~ :. ､

負荷を上げるとNOJjF出が低滅することが報

告 されている｡負荷の上昇に伴って空気量諭比を

低下 させ排 ガス酸素濃度を下げるとともに圧力を

上昇 させる運転 を行っているが.排ガス酸素分圧

l･･l:.: I/.二∴･: ●: ･二.I- .十 .1こ

∴ il.了 二 ･､ -一一一I..:ここ .

か ら,いずれ も負荷上昇 による NOX低減 に寄与

したと思われるOなおぎ阿部 ら雌 は NOx排出をニ

'､こ∴ ト ､.''-I: ､ :～ ､､､- ･ I. ､･::

実験式 を提出 している｡

∴ ･1..I.I.:: ./ _ l/ .I :･_:. :-ll

の独立な運転 パラ メー ター P.の変動 に伴 うNOx

;A:十 ･･.･'.Ill.i . _' L. こ:'

'､: ･.･‥ ･ : ~

∴∴…‥ :-

10コ7

･●~.: ･ ...･ lI･: ~ ~ ､.･.

度,aiは 運 転パラメ一一ヤーに対する感度係数であ

ニ ー至･ ;.: ･.I.I.I. ･

厚層 温 度 の 景三晋は小さいと報告 された､-_.脱硫率を

∴ ､ 一 . ･i : A. -.日 . ･,･.-.

脱 硫 率 を 高 くす る と NOxが増 加 した こ とは

1㌧11＼L1.I; ･･:.･ .t l :I- . : .

高 温 脱 喪 方 式 および飛び出 し粒子の濃厚層内 リサ

･( ク ル の 有 無 は NOxに影響 Lなかった と報苦 さ

I.!1 -●;一 ';-:;.~∴ -.･ ･･∴:･∴ _ .:∴

飛び出 し粒 子中にチャーが少な く, リサ イクルに

よる炭素濃 度上昇が起 きなかった可能性が有る｡

~;~-:l･.i･:I/I.工 . : _ ･･__ ･ . _. I.t､

種類 の石 炭 あ るいは混 炭 について NO_JjF出 を

∴い日.!･! ･:l∴ :･ ~:' ､

Anderssonら39､.は PFBCで大型装置 と′小型装

置 (1MWthPTF)の NOx排 出を比較 し,小型装

置の方が NO､生成が低い と報告 した (Table2う~Ll

この原因については,小型装置の方が黙料の分散

Table2 Comparisonofemissionsbetweensma"-scalePFBC(PTF)and一argePFBCs39)

馳e滝sreC立eve凝 喜 Hlか volatilP Blacklignit Highvolat

萱蔓 bituminous bituminousⅤ三iHan PTF EscatrLm PTF Wakamatsu PTF

AsheontentLwto+oj 10.3 1(一.2 25.7 25.7 16.2 15.6

Moisture(wtO+oj 8.1 2.830 22.9-6.6 2.941.0 5.5

FiXedC(wtVolatilematter(wtO/O十 53.228.5 喜 2冒L後岱 甥 5 S W .5冒

Sulphurぐwt(射 0.6 0.78 8.6

LHVMJ′kg 35.0 28.9 14.2 17.8 3 6.3 26.1
Sorbent Swedishdolomite Spanishlimestone J a p a n e s e l i m e s t o n e

Fuelfeedingconcept Paste D Dry Dry P a s t e D r y

Bedheight(m) 3.8 33 3.5 3.4 3.i 3.4

Bedtemperature(℃) Silo 850 815 糾0 餌 5 8 4 0

Freeboardtemp.し℃う 863 831 820 818 8 3 7 8 5 コ

0一ncyclonesL?/oj 3.3 3.3 2.0 3.3 ユ i 3.0
Ca′S 2.5 1.9 1.6 1.6 7.6 + 612

Sulphurretention(O+Oー 90 95 90 94 96 95

Comb.eff忙iency(〔い 99.5 98.3 >99,8 99.5 99.8 99.2

NOxtppm 60/oOこう 160 101 140 9畠 15ご 8 畠

NごO tppm 6%Oご) 15 24 - 21 lS 呈 6

CO Lppm 60+oOこう 0 5 5 17 3 豊

Ashsplit?もcycloneash 75 72 55 65 >90 83
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,.li･.､､､･) ;:/I‥一 ､I. .一･､1.～/ .. .

戊が起 きないか らと説明 している｡また.燃料分

散が良いので石灰石所要量が減少 し,石灰石によ

･. ･･ ･.･･i ､･ェ∴ 巨 :●:●∴ : ･-I‥･.

の1-･つ に挙 げたL,N二〇は大型 と小型で さほ どの

葦がない と報告 したOこれに対 して,先に述べた

よ うに常 圧循環流動 層で は燃料 分散 力i良 い と

:.､･ ･ ■.一 二二･･,.･ -:~ ,L一･ ㌦ -'

は常圧 と加圧の違いなのか,それとも気泡流動層

と循環流動層の違いな(7)かについて,今後検討が

必要である｡

温室効果 ガスとして注 目を集めている Nコ0 に

関 しては,加住流動層燃焼は常圧流動層より有利

な状況があると考え ら れ る L, これは,圧力が高い

ため 7日-ボー ドでの N コ0 気相分解が起 こるこ

･..ノ･':tl.･' :I ':/ ∴ ･ FIg.ら- ･. 'l･

ボー ドでのガス滞留 時 間 が 約 2Sの小型加圧流動

;･l.捌 :1:-■･:.... ･ `･∴ ' ･･ ･一･.

.1､∴l..j..,lil._ド .十 ･ 三･ 二 :_. rl.":､:I. -

示す(､この結果か ら7 リ ー ボ ー ド温度が上がると

N.-,0排出がgB･.S著に減 少 す る こ とがわかる｡､

ここで713-ボー ド で の 熱 分解の寄与を推完す

, ･ ･:I ll_ -∴ 二!!∴ ∴･:こ -∴∴ -: 一･

N○○濃度は温度 によっ て ほ とん ど変動せず,フ

リーボー ドでの気相熱 分 解 で N･30が熱分解を受

けるこ とを仮定 して 出 口 N コ0濃度の温度依存性

Calc:lN20】=(N 20 】oexp(-klM]r)

【N2010=60ppm .T=2ls1.P=0.8MPa
50

40
ll1-■■l

EA 30
aだ==_I__JL

ON20
≡

IO

O
780 800 820 840 860 880 900 920

Temp.lOcl

(a)smalトscalcP F Brヰユー

を著者が計算した｡大型装置では負荷を変えると

. ･･.･:.､優.ト :I:･.:'/..ill: ∴

-ボ- ド-伝熱管が一部露出するのでフリーボー

ド温度が低下するL,したがって,層温度は一定で

‥ ●. I ･､ 工 ::･･･二∴い.I;i--!-L､日･

.:.A..I-∴ .∴ . ■':'川 . 三一一.･.:I::A-i

り上での温度は均一であると仮定できるOガスは

-I-･いIr.∴ .: _''l: 二 ,.~=

I. ･-.-~~･一_ :.'' .･L.ミ了 ,. ＼ ･ -､

次式で与えらjtるL,

d[N30]/dT--k[Nl,0]M (5､!

上 目 ､.'一 ･･､･二. ∴ ミ -

ここで 丁 はガス滞留時間,h,･Ⅰは Nご等の第 3体ガ

ス成 分 濃 度 で ある｡

N コ中 の N ご0の熱分解 反 応 速 度 定 数 kは

.1･.LIL･-･･.;I . -L :-I･ミ･. ･-∴ ■

il.:: ･ Ill ､･､卜 'トー二･1.ト

ー_.iい二 I.･ .

こ の 式 で 濃 摩 層 から排出されるガス中 N=0濃度

あ る い は 燃 料 中 NのNご0への転化率 を仮志 して

･. I ･…- I. ･ 巨●:● .I;:I:し一二 TI_こ､:,.‥ -

示す C 小 型 装 置 . 大型装置いずれで も,Nコ0排

出の 温 度 依 存 性 が 71)-ボー ドでの気相熱分解で

ほぼ 説 明 で き る ことがわかるL,

0.1

0.08

= 0･06

0

粥

を 0.04

0.02

0

〔N20=rlN20.OeXP(-kMT).nN20.0=0･07
丁 =4【S】

900 1000 1100 1200

Cycloneintettemp.lKl

(blIJargC-SCalePFB(･1･q:

Fig.5Effectoftemperatureon(a)N20emissionfromasma=-scalepressurized仙idizedbedcombustorand(b)
conversionoffueトNtoNごOinalarge-sca一epressurizedfluidizedbedcornbustor(keI･Tin蘭 exptTimental
databySuzukiJlt,keyin(bl:expel-imentaldatabyTsujijJ,lines:N:0emission/cc'nversioncalculatedby叫 Tl

assunlingconstantNごOenlission/Convel･Siunfr()nldensebedandthermaldecompositioningasphasein
freeboardl
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こ の こ と か ら . 仮 に 将 来 N コ 0 が 規 制 対 象 に な

_ ‥ ･ ∴ . ･ ､ - : ､ . ■ ･ 一 一 ､ ･

吹 き 込 み に よ る ガ ス 温 度 上 昇 で 対 策 が 可 能 で あ

O . そ の 時 に 必 要 と さ れ る 温 度 も 1 0 0 % 負 荷 時 の

7 リ - ボ ー ド 温 度 で あ る 1 , 1 2 3 K 程 度 と い う 比 較

的 低 い 温 度 で 十 分 で あ る の で , 高 温 に よ る 灰 の 溶

融 や C a S O _i 分 解 を 抑 制 で き る こ と が 期 待 で き るLl

な お , フ リ ー ボ ー ド - の 軽 油 な ど の 吹 き 込 みによ

る ガ ス 高 温 化 は , 部 分 負 荷 条 件 で ガ ス タービン効

率 を 上 げ る こ と と ガ ス 温 度 を 高 く して気相鯉触媒

脱 硝 効 率 を 高 く す る と い う 目 的で, ドイツの

C o t .t b t l S に あ る P F B C 商 用 機で行うことが子宝 さ

∴ 一 二一 一. ∴ - .

J_/ ∴ _ / :I ' I-･ ､‥･:-'. ･_ 卜

に , N = 0 に 対 し て も転化率を与える71MWeでの

皇 ･ ∴ ■_: ･ 1 ..･ こ~ : こ-:. :.._

られる0

～.‥十∴ ; 二･ ●:､一 一 二 ∴ 二一

弼

ただし.この式は 71MWeプラントでの実験式で

あり.他のプラントに適用する際には,先に述べ

･'約･･/弓､:.:-､∴ .･'ナ_∴ :l･. A-一

滞留時間などの違いを考慮する必要があるL,

4. CO2循環型流動層燃焼によるNOx低減

最近の COL,問題に対応する -･一つの手段 として,

燃焼を純酸素で行い,排ガスをCOごと牲0が主

成分となるようにして,そのガスを海中隔離ある

いは地中隔離する方法が提案さjLているOこの純

酸素による燃焼は温度が高 くなりすぎるので,排

ガスを一部再循環してO._,濃度を低下 させること

が提案されており.0JCOコ燃焼と呼ば謹しているこ,

)･l::･･.I...･. ･_･. 1 -.･ .I.

流動層燃焼で行うことも提案されているL-,

:!､-;;･･ .､.･い.叫.. . ● ‥_. .

層でOl/COIJ燃焼を行い,排ガス再循環によって

･一･∴ ､●;､.日. こ, '.∴. ■1 -‥.

による燃焼にくらべて大幅 (1/9-1/6)に低減

することを報告している､｡また国宝炭素J)多い燃

. I.I: 丁目.､.;∴.~∴ ･･‥ -

1.J' .一､､二~ ･1.･●･_~ ､

NO､,N二〇の還元が大きく影響し.再循環を繰己-)

返すことで還元作用を受ける接触時間が長く取れ

: ･ ､,･･ .: f･I. ･ ･.11!.

の 増 加 お よび再 循環 ガ.ス中に含まれる Hご0 も

一 ･ ･ ... 一 ･.･･ .. ~ノ･一一∴ 日..･

. .∴-● - ′二 ㌧∴ ∴ -~∴ ∴ ･I

燃焼装置 入口 0二濃度を40%まで高 くして も

NO､.NJ0生成にほとんど貫i響しないと報告され
ている吋｡

Z. . . . ･ .･l ･･ .Lil.:･l.

lJ･､一･ .･･ ‥. ･I_, ･_..- 1. L

での燃料車NのNOxJ＼の転化率には排ガス再循

環がほとんど影響 しなかったと報告されており,

先に述べた常圧気泡流動層排ガス再循環とはかな

り異なった結果となっている｡ただし,こcT)加圧

~~l･了-i∴-/...･･. I ･ 一､ ･.

転化字が0.02--0.03(排ガス中0･:分率3-L‥I?t､

:∴ ~~:･ .H:･･.:!･1 . -

である0.08--0.15と比べて極端に低いことに注

-. ･̀. .iJ .･l ･l..･h.･ I/:L‥ ..I

･ ･ ･∴ ~ _∴: 一一､∴∴ 一一.･.､､､日

. ､･∴ ∴ 一 ･:日･.:汁･､IL_::'･ ∫一一.

排 ガス循環で COL,濃度が高 くなると全体の排ガ

ス量が減少するので,排出量自体は減少 している

のではないかと考えられるが,これについてJin

I. .≡. ..I. ∴ l'-ト'-∴-∴.1二

NOx低滅効果があるのかどうかについては今後の

さらなる検討が払要と思われるL1

5. おわりに

-㌔ ･.. ∴_.I ･ .･:. し: ･

環型流動層燃焼からの NO､.N二OijHHとその対

策について簡単にまとめた｡大型装置の運転経験

は増えているとともに-基礎的な反応の知見もま

た増えているL,しかし,大聖装置の挙動を基礎的

な反応 ･流動などの知ELから予測することはまだ

■1.㌦ ､ . ■! -:′･I:.. . -l

には,大型装置と基礎t酢紀の相互の7 1′- ド′ト′

クが必要であり.産学の連携がよ妄月表くなること

が望ま-jtる(.

文 献

. ､ . .･.･ ‥ ､:一･_._ ニ ー.

酸化物の排出抑制技術,化学工学,60,5ilp8

-551(199が



1〔13〔) - ｢日本エネILギー-学会誌J第SO巻第11号 LL)O()1)-

ト .､∴.｣ ./二､ ･､ I.-)い

3)1/Ioritomi.rI" Sllimizu,T‥ SuzLIki.㍗..

NillLlmiya,Y..NaruSビ,Ⅰ.,Oho.N,f･Iarada.A/Ⅰ.,

Pl･OLl.15th lnt.C(〕nf.on FlLlidized Bed

Combustion,Savannah.GA,USA､PaperNo.

FBCOO99-3(i

:.∴ I. .･ ‥盲-:､･､､:.･.I:I.I.トハ

(1995㌧1

. :.､･･ ". ･..1‥.･∴ ∴･HI:I.

77.9531959(19981

61Fernandez.九･廿,Lyngfelt.A.,Johnsson,F.,

:/ ､､､I/ .11二‥_.∴二一 一lZ.ll

71Dam-Johansen.玩..Allland,LE.,Leckner.B‥

二川.了.~･∴｢~. ∴･.･

､､ 二､∴:..;._ .‥∴ ･‥一･.･lJ ･.二 二∴∴

(200日

A. . J､､-I- ･･､-･ .-･Ht一･･..LIば

InternationalWorkshoponNitrousOxide

‥∴ ､,.∴ ､1. ~. ;.!‥∴.∴∴･/い.!

･..･∴ 一 一･ :.; . ＼;､.,:･]

･..･･∴l::.･:.:.=･ .; ､･-tl一･

こ.一 ･ ･1. 1∴ 丁~:∴ .-:..･ミ･

.1 :I:‥.'一､, .､ 一'. -.ll･~ ..'十

:.t･.2:.:.工- .･l･H

12)Wint､el･,F.,Wartha.C.,Holbauer,H.,

Anthony.E.I.,Preto,F.,Gogolek,P..

CirculatingFlLIidizedBedTechnologyV,Ed.

1･; .I.∴●.･!:.‥.LJ;｣.l'J こl･.･it,

13)TLlmita,礼;I.,Hirama.T.,Adachi,T.,

Yamaguchi.H.,Horio,i:,1.,Proceedings,6th

lllternationalConferenceonFluidizedBed

Con血1Stion,USDepartnlentOfEnergy,

OfficeofCoalUtilization,Washington,DC,

.∴‥ ･､.. 1､ -､ .･../I/･.. ll.-トト

lf)Wormser.A.,Beckw ith,W.,P1-OCeedings,7th

lntel･rlationalConference〔)nFluidizedBed

Combustion. Philadelphia,USA,DOE/

1㌧.･､.＼ I:･.■-∵ ､∴lL- 1.I .-･＼∴

15)ShimizLl, T., Satoh, hiJI.,Fujikawa.T.,

Thonsho,九･′1.,工nagaki,九･.i..Ene1-gy良FtIels,

ト1､∴/･･.､･､ 一･･ ･

1針 清水忠明 . 佐藤 将 人 , 佐藤-奈,頓所勝,棉

.､∴ ′‥･.● ･∴ ..､:∴ ｣!.･!

11月13-1:1日,発表予完

I. ).I.. ."･.･･.LL.'‥ ､･.I7;I.二･l.･ほ.':

(.199即

二･:_･1.∴､∴､･ .･..lT･1.ll..∴∴l･!...,

1,egros.R.,FLIel,76.853-860(19971

i-I∴;..､.‥‥.∴ ･ . ‥'∴ .- ミ‥

S..Inagaki,M" Proceedings of12th

lnternationalConfel･enCeOnFluidizedBed

CombLIStion,SamDiego.USA,h･･･Iay9-13,

p.611-617(1993う

:l･:､､･Lr:･./"..-::･､∴‥::､･･!∴こ-.･.､･.･

10tlllntel･nationalConferenceonFlLlidized

BedCombustion,ASME,NewYork.(Sam

:工∴.▲一･.ト､.日.i':-,一･.･､- 1.一卜′一

二::～:J!ミ､･..･∴､∴ 工 .:..i....I;tJH.十十日

LLlCkos.AりZhu,∫.,Fuel,74,1415-1二123

(1995)

二1-∴十∴ ･∴!‥'上､､･二､.1･.∴､:､･､､5‥ ..､

Tonsho,h:1.,Inagaki,a-[Ⅰ‥Proceedingsof14th

InternationalConferenceonFluidizedBed

CombLIStion, ASME, New York,

1､､.こ 1..I.､.I､.∴ ∴….1~ :.∴ 1il･'.)I.･

'_':;:I,:∴･::..i‥:･･._!… L..… i.･:､･･･.-＼:.

三i.･!.1. ∴:".::...､ .･.ト ∴15､..:･十､.

(2001)

-i. llil･1.:･1.､､∴∴､.I.､･.F.∴ ､∴.L..L‥､､∴.∴

H..:I.∴I..:･､∴~∴､､.1:/-‥∴ :;/ i:.I.l十･･

lJ:.ト_.;二･. 二‥ :I"･.､､.払 ...'.:.J...I:‥

Karahashi,E.,Yamaguchi,T.,Tonsyo,a/I.,

Inagaki,ⅣⅠ.,Proc.6thTnt.Workshopon

N山･oLISOxideEnlissions,TurLlk,FinhId,

.:･.i_1､∴l 11..I;

こ!･. :∴::-. :A._∴ : -.:'十･‥ ･.

十 .一･:.I;･:こ-.. ,..∴ ∴.IT.:I.･

二_.了.こ..:.二㌧ 二･.､.､.∴∴-/･.--.T･"

PoolpoLS.,Razvin,V.,Proc.llthtnt,Conf.()n

∴.∴1.:､:､･..●.:.h∴.∴".-i. い･;

-'ト ､.ト:.I..､∴､∴i..-"∴:i.､､.､ .･･

BedTechnologyV,Proc.5thInt.Co n f . o n

CircLIlatingFluidizedBeds,Beijing , C h i n a ,

∴･J.･卜.I;. …t∴､日 ∴‥ ‥'･.∴ ‥ ∴ ● 1'



石炭流動層燃焼発電におけるNOx･N二01jF.tTJL清水1

●'Ll _-･-･･∴ l･‥∴ LI .十.:.･･.＼ J･ .■･1､

1286-1292 (1)DOO〕

.I:I :＼.;･･･.･､､ !‥ ∴ ･. I.. ∴ ‥ ‥‥ ‥皇‥

Leckller,冒.,＼r-'erienDeLltSL-hel-IngenieLll-e

Bel･ichte 131も Wirbelschichtfeuerungen:

Ert-ahl-LlngenundPeel-SPektivtln.P.281-1)96

(1997､1

311Gohla.h:I..Reimer.H..Neidel,W..ShimizLl,

T..Vet-lenDeutscherIngenieureBel'ichte

1314,WirbelschichtfeuerLIngen:El-fahrungen

∴･･.ト .一･､･!､ t.･∴..; -I.I ､●

ROM,19991

32)Johnsson,J.E..Amand,L.E..DanHohansen,

K..IJeekner.B..Energya,Fuels,10.970-979

(1996)

.';:J二､:･･･i∴∴.∴工･.t∴ ､‥∴_L･･Li.i.∴

JLIngar,A.,Hupa.九.i.,Kauio,S.,Amand,LE..

I.eckner.B..P1-OC.16th tnt.Conf.on

FluidizedBedCombL1Stion,Rend,NV.USA,

:I.!バ･､.･･:.:工l:､･.I:.l~.I.1‥;;･.,
∴･､･･･-∴;.,I-.1∴‥｣.い:･!.!‥∴こ,...､∴
Stahl､K.,Lepp封ahti,I"Cannon,a/'1.,
Nieminen,J.,Energy&Fuels.14,75ト761
(20001

35)http://www.abo.fi//fak/ktf/look/
.l･.･ト十･.-‥ ､.～. ト ー一二､. .∴､.
79(6㌦ 5ri8-550(2000)
37ト吉岡進,前田政陣,河崎照文,加圧流動層燃
焼システムの実用化講演会.化学工学会
一･:い･:.-1.二:射 .i.･､･1.二I..:I.
::､ ミ_.十､'･･1.:..;･I- . 1‥.-._･_.‥...L工

原田達朗.日本エネルギー学会誌,78し3㌦

19ト200(1999)

●･9 ､-l.二･トー=･.1･.i‥.･･ぎ､･1.∴ ､･‥､‥.･･-､∴-"

Jansson,S.A..Proc,15thInt.Coni'.on

FluidizedBedCorrlbLlStion,Savan工1ah,GA,

i∵･.~一.!･.∴ ･.上1.1.-･い･ ･.I.､Ir.ト･､｣

(1999)

lい 古､∴i/I;..J.llI.∴･ ∴‥1 1喜.1 ∴ I.

1031

毒l ､､､J.'1...･.:l一･ ∴ ･

-/Il一Wallman.P.H.etal.,PrいC.ll'thtnt.Conf.on

巨l･L.＼､∴ I..‥＼●･ 二..･

l一･･一言 -:工 . ､ . ･ .

斎藤.-･郎, 日本エネJL.ギー学会誌,79甘上

8271839(1999)

13~)SakLlnO,S.,Shi111izLl.T..へ!Iisawa,N‥UedL-i,

H.,SこISatSLl,rI.,GotoLl.fI‥NO､Emissioll

L !-.I:J･･∴.一一. .∴一･

44)鈴木善三,加圧流動層燃焼システムの実用化

講演会,化学工学会,コ000年1二目6日,

再 ilJ･-い･

45)Johnsson,J.E.,Glarborg,P..Dam-Johansen.

K‥Proceedingsofthe5thInternational

Worksl10POnNit1-OuSOxideE･111issions,

TsLIkL1ba,Japan,NIREj/IFP:/'lEPA./SCEJ.

)∴I..ミ､ トl･l･

46)Jansson.S.A.,Anderson,∫.,Proc.15thlnt.

Conf. on Fluidized Bed Combustion.
SavtlnnこIh,GA,USA,PaperNo.No.FBC99-
･;二･二 :t..1日､' ･

･117)Hirallla,T.. Hos〔1da. H.,AzLユnlI1.
Kuramoto,I(..Hayashi.J.,

a

摘rL
Fluidization IX.Ed.by Fan.L.S.

･

･

∴
Knowlton.T̂ p･'Ⅰ"May17-22,1998,DLll̀angO,
CotLll･ado,USA t1998)
481Hosoda, H..王iirama,Tり Azuma.N‥
Ⅰturamoto,K.,Hayashi.J.,C上1iba.T.,Enel-gy
&Fuels.12しい.loョ-lO8 し19981
49)Andreies,JHBecht,I.G.M.,Hein,Ⅰ(.R.G..

､､.･:卜!.､､; ■､･･:･･.:‥ ､､･‥-::!.

211-213 (199.7°)

I一一.:I:.:!.'工∴･.∴..:工..､∴.‥L‥‥..1･､

CharacteristicsofPFBCwithFlueGasL)f

PFBCwithFlLleGasRecirculat.iLlnSystem.

42ndIEAIFBeA:'1eeling.a;Iayl0-ll,Sydney,

｣::I;: ･. ..: .い､:l∴ .･

…
撃闇
済際臓殴
監



103: -I ｢卜月こエネJL,ギー学会誌｣第80巻箪11号 t200日-

EmissionsofNO,～andNLOfrom FluidizedBedCoa一Combustors
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