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アルミニウム粉末の燃焼は、高純度かつ微小な酸化アルミニウム*立子を合成するプロセスに

用いられる。このプロセスにおける最適な反応条件を見いだす手段として、詳細化学反応モデ
ルを用いた燃焼反応シミュレーションの利用が期待される。本研究では、起こりうる素反応を

網羅的に検討し、それらの反応を量子化学計算によって検証することで、アルミニウム気相燃
焼についての詳細反応モデルを構築した。酸素、水、もしくは二酸化炭素を酸化剤として想定
し、アルミニウム気相燃焼における39の化学種からなる321の素反応について量子化学計算を

行った。得られた結果に対し反応速度理論を適用することで、各反応経路の任意温度・任意圧
力における反応速度定数を算出した。実験値の存在する一部の反応については反応速度定数を
比較し、量子化学計算の計算精度の範囲内でよく一致していることを確認した。

また、構築した詳細化学反応モデルを用いて反応シミュレーションを行い、その挙動を検証

した。様々な反応条件における反応経路、反応生成物組成、酸化アルミニウム生成時間等を検

討した結果、反応系内に酸素が十分存在する場合にはどのような反応温度であっても、また、

反応系内に酸素が全く存在しない場合でも反応温度が 140OK 以上であれぱ、現実的な挙動を

示すことを確認した。同様に流体シミュレーションに用いることで、流体シミュレーション中

での反応挙動や計算時間、計算安定性についても検証し、その実用性を確認した。

本研究の結果、アルミニウム気相燃焼反応についての高精度かつ実用的な詳細化学反応モデ

ルを構築することができた。

論文内容 の 要

本研究は、アルミニウム元素の工業的応用製品である酸化アルミニウム微粒子の製造工程に

おいて最も重要な鍵となる、高温気相中におけるアルミニウムの酸化化学反応過程の解明を目

指したものである。その主要なアイデアは、実験的には非常に困難である気相反応素過程の特

定およびその反応速度の定量的な評価について、高精度量子化学計算というツールを最大限活

用し、物理化学と化学反応速度理論の一般則に基づいた第一原理からの理論計算により行うも
のである。このような手法は既に炭化水素燃料の燃焼化学、気相一表面の反応化学等で広く用

いられているが、アルミニウムの燃焼に関して幅広く検討し評価を行った例はこれまでになく、

本研究において初めて網羅的に検討されたものとして、本研究の主要な成果と認められる。

学位論文は8章から構成され、第1章~第3章までは緒論・原理・研究方法、第4章~第6

章では AV伍、 AVCO。、 N川四のそれぞれの反応系について研究・議論され、さらに第7章

ではその応用として流体シミュレーションによる検証が行われ、第8章で総括が行われている。

その検討内容は単に酸素との反応のみならず、実際の製造工程で副生成物として存在する水や

三酸化炭素といった準酸化剤にも及び、総合的な反応機構の構築を行っている点は特に高く評

価できる。

理論計算による結果は何らかの方法で実際の現象と比較し、その定量性や精度の評価が為さ

れるべきであるが、本研究が対象とする反応系は蒸発や流動といった現象を同時に解く必要が

あり、現状では対応する実験B勺情帆がないため、その評価は行われていない。しかし、算出さ

れた反応素過程の一部の速度定数については実験的情報との比較が行われ、一定の精度で再現

されていること力師寉認されている。よって、将来的には改めての検証・改善が必要であるもの

の、本研究において可能な検証は為されたものとみることができ、成果物としての反応モデル

については定性的な機能は充分であり、定量性についても一定程度の精度力斗旦保されているも

のと認められる。学術面においても、アルミニウムの気相酸化過程に関する詳細かつまとまっ

たデータは他に類を見ず、アルミニウムを用いた推進剤の燃焼反応メカニズムなど他の分野に

おいても応用が可能なものと考えられ、燃焼化学分野への貢献度は非常に高いと判断される。

総じて本研究は、当初の目的である実用面のみならず、一般学林珀勺にも優れた成果と言え、

学位を授与するに充分な成果を上げたものと判断される。
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