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本研究では、化学反応を考慮した熱・物質移動を伴う流体計算(CFD)を実施し、壁からの対流伝

熱および反応熱に伴う温度の変動の大きさを検討した。また、温度の変動が化学反応に及ぼす影

響を検討した。加熱壁近傍の温度勾配が大きい部分で、温度の変動の絶対値が大きくなったもの

の、その値は小さいことが明らかになった。平均温度に対する 1 %程度の時間変動は、熱分解反

応速度にさほど影響を及ぼさないことが示され、これは反応熱が温度の変動を抑制する方向に働

くためであると示唆された。 

11..  ははじじめめにに  

熱分解反応は、さまざまな化学工業プロセスにおいて、目的の反応あるいは不本意な副反応と

して起こっている。プロセスを最適化するために、CFD と化学反応を連成させた解析が多く行わ

れている。化学工業プロセスの多くは乱流場であり、産業界では乱流を表現するモデルとして計

算コストの兼ね合いから Reynolds-averaged Navier-Stokes (RANS)による解析が多く行われている

が、RANS から得られる温度場は時空間的に平均化されたものである。化学反応速度は Arrhenius
の式に代表されるように、温度の上昇に伴い指数関数的に増加するため、温度に変動がある場合

に平均温度を絶対反応速度の算出に用いてしまうと実際の化学反応速度とかい離する可能性があ

る。本報では、熱分解シミュレーションを実施し、温度の変動の大きさを見積もった。 

22..  シシミミュュレレーーシショョンンにに用用いいるるソソフフトトウウエエアア構構成成のの検検討討  

22..11  シシミミュュレレーーシショョンンにに用用いいたたラライイブブララリリ・・ココンンパパイイララ  

本研究では FORTRAN で記述された in-house コードにより流体計算を実施した。ライブラリと

して、表表 1 に示す行列計算ライブラリを用いた。Open MPI は AOBA-B にインストールされてい

るものを用いた。AOCL、OpenBLAS および ScaLAPACK について、本研究を開始した 2020 年 11
月当初において、GCC 環境用のライブラリが提供されていなかったか、著者の力不足により使用

できなかったため、GCC 環境においてはソースコードからコンパイルしたライブラリを用いた。

それ以外のライブラリはソースコードからコンパイルしたものを用いた。 
 

表 1 シミュレーションに用いたライブラリ 
 ライブラリ名 バージョン 
Message Passing Interface Open MPI 4.0 
線形代数演算 AOCL 2.2 
 OpenBLAS 0.3.10 
並列行列計算 ScaLAPACK 2.1.0 
疎行列直接解法 MUMPS 5.3.5 
メッシュ分割 ParMETIS 4.0.3 
疎行列反復解法ソルバー AMGS 並列版[1]  1.10 
 AGMG [2-4] 3.3.5 

 
研究開始当初において、コンパイラとして AOCC 2.2、GCC 10 および Intel Compiler が利用可能
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研究開始当初において、コンパイラとして AOCC 2.2、GCC 10 および Intel Compiler が利用可能

であった。表 1 のライブラリを本研究の in-house コードにて使用する場合、Intel Compiler では計

算速度が GCC と比較して著しく遅いことを確認済みであった。そこで熱分解反応シミュレーショ

ンに先立ち、AOCC 2.2 と GCC 10 との速度比較を実施した。逐次計算で長時間 AOBA-B の計算リ

ソースを使用するのを避けるため、比較的小さな 84 万格子からなる計算対象とした。 

22..22  ベベンンチチママーークク解解析析手手法法・・解解析析対対象象  

コンパイラのベンチマークを、化学反応と熱・物質移動を考慮しない、Large Eddy Simulation 
(LES)によって比較的レイノルズ数が小さい非定常乱流場の急拡大流れを解析することで実施し

た。急拡大流れ[5]を模擬した解析対象を図図 1 に示す。解析領域を約 84 万分割した。支配方程式に

はフィルター操作を施した非圧縮性 Navier-Stokes 方程式を用いた。有限体積法に基づき離散化し

た。対流項および拡散項の離散化スキームには二次中心差分法を用いた。時間項の離散化スキー

ムには 3次のAdams-Bashforth法を用いた。圧力と速度のカップリングには SMAC法[6]を適用し、

圧力補正値に関する行列方程式の解法には AMGS [1]を用いた。収束判定条件には流入質量流量で

規格化した離散化した連続の式の誤差の絶対値の総和を用い、10-6 以下となった時点で収束解が

得られたものとした。 
 

 
図 1  ベンチマークの解析対象 

 

22..33  ベベンンチチママーークク結結果果  

並列数ごとの AOCC 2.2 と GCC 10 の実行速度を図図 2 に示す。並列数 20 以上で並列化効率が悪

化しているのは、計算対象が 84 万格子と小さいためである。並列数 2 の時には AOCC 2.2 の方が

高速であったが、並列数 3 以上では GCC 10 が上回り、並列数の増加とともに計算速度差が広が

っていることがわかる。AOCC 2.2 を本ソフトウエア構成において利用した場合にはメモリアクセ

スが非効率であることが示唆される。並列数を 128 とした場合には、84 万格子と小さな計算対象

ではコア間の通信が律速になるためか AOCC 2.2 と GCC 10 との速度差が小さくなった。in-house
コードが FORTRAN で記述されているため、C 言語や C++で記述されたコードにおいても同様と

なるかは不明であり、また、AOCC のバージョンアップによって状況が改善している可能性もあ

る。線形代数演算ライブラリおよび疎行列反復解法ソルバーについても同様に速度比較を実施し

てそれぞれ OpenBLAS および AMGS 並列版を用いることとした。 
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図 2  AOCC 2.2 および GCC 10 の実行速度比較 

 

33..  熱熱分分解解シシミミュュレレーーシショョンン  
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簡略化反応機構であっても計算負荷は大きく、LES 計算には多大な計算コストを要するため、

研究の第一段階として、RANS による定常計算を行った。流体に関する支配方程式として、Reynolds
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た。温度を考慮するための式をエンタルピーの輸送方程式あるいは温度を変数としたエネルギー
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温度の分散の輸送方程式において最終項の寄与は小さく、かつ、温度の変動𝑇𝑇𝑇𝑇"を見積もることが

困難なため、これを無視した。 

対流項の離散化スキームに min-mod の流束制限関数[9]に基づく TVD scheme を用い、拡散項

の離散化に二次中心差分法を用いた。運動量保存式の時間積分を対流項と拡散項に分離し、対流

項に 3 次の Adams-Bashforth 法を、拡散項に Crank-Nicolson 法を用いた。圧力速度結合解法に
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SMAC 法 [6]を適用し、圧力補正式を AMGS [1]により解いた。全計算格子の温度の変化が 1 K/s
を下回った時点で定常状態に達したと判断し、そこからさらに 0.1 s経過するまで計算を実施した。

離散化した保存式の行列方程式の解法に多項式前処理付き安定化双共役勾配法 (Bi-Conjugate 
Gradient Stabilized Method with polynomial preconditioning, Bi-CGSTAB) [10]を用いた。連続の式の残

差を流入量で規格化し、それ以外の支配方程式の残差を左辺の絶対値の総和で規格化した。連続

の式の規格化した残差が 10-6、それ以外の支配方程式の残差が 10-4 を下回った時点で収束解が得

られたものとした。本研究の流体シミュレーションにおいては温度の変動が反応速度に及ぼす影

響を無視できると仮定し、平均温度から反応速度を算出した。本来であれば、平均温度を Arrhenius
式に基づく反応速度式に代入するのは不適切である。吸熱反応である熱分解においては、のちに

議論するように温度の変動が化学反応速度に及ぼす影響を無視することは、温度変動の大きさを

わずかに過小評価する。本検討の目的は、変動の大きさが取りうる最大値を把握することであり、

この仮定は大きな問題にならないと考える。 

33..33  熱熱分分解解シシミミュュレレーーシショョンンのの解解析析対対象象・・解解析析条条件件  

図図 3 に示す解析対象を、約 9 万の計算格子数に分割した。あらかじめ入口流速を 40 m/s とし、

Reynolds 平均および Favre 平均を施した Navier-Stokes 方程式、k の輸送方程式および ωの輸送方

程式のみを考慮した定常計算を実施し、十分に発達させた流れ場の結果から主流方向の速度、k お

よび ω の分布を得て流入境界として与えた。入口温度を 600℃とし、反応管の内壁面の温度を

900℃で一定とした。入口組成として窒素のモル分率を 0.8 およびエタンのモル分率を 0.2 と与え

た。 
 

 
図 3  熱分解シミュレーションの解析対象 

 

33..44  熱熱分分解解シシミミュュレレーーシショョンンのの結結果果とと考考察察  

エンタルピーの分散の輸送方程式を解いた場合および温度の分散の輸送方程式を解いた場合を

比較した。エンタルピーの分散を解いた場合に、確率密度関数から分散を求める式である式式(3)に
より温度の分散を算出した。 
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 (3) 

図図 4 に入口から主流方向に 10 m の位置における温度の分散の半径方向分布を示す。エンタルピ

ーの分散を解いた場合と温度の分散を解いた場合で、温度の分散の値の範囲は概ね等しかったも

のの分布の形状が異なった。これは、温度の分散を解く場合は最終項の温度の変動項の寄与を 0
と考え、エンタルピーの分散を解く場合には化学種の分散がエンタルピーの分散に従うとしたた

めであると考える。分散の最大値が 140 K2 だったことから、変動の大きさは最大で 12 K、すなわ

ち最大温度の 1 %程度と見積もられる。 
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図 4  入口から 10 m の位置における温度の分散の半径方向分布 

 
熱分解反応中での温度の変動の大きさを推算できたので、温度の変動が熱分解反応に及ぼす影

響を検討する。温度の変動には時間的な変動と空間的な変動があるが、本研究では時間的な変動

を考える。詳細化学反応機構に基づく 0 次元の反応動力学計算により簡易な検討を実施した。温

度変動を模した熱流束 q を式式(4)に基づいて与え、温度を変動させた。 

 𝑞𝑞𝑞𝑞 = 𝐴𝐴𝐴𝐴𝑞𝑞𝑞𝑞𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐𝑐�𝜔𝜔𝜔𝜔𝑞𝑞𝑞𝑞𝜕𝜕𝜕𝜕� (4) 

ここで、Aq は振幅、ωqは角速度である。反応による発熱・吸熱がなければ、この熱流束は、温度

に対して Aqに比例した変動を与える。本研究では、反応による発熱・吸熱がない場合に初期温度

に対して 変動の大きさが 1 %または 5 %となるような熱流束を与えた。 

図図 5 に示すように、熱流束の振動が温度に与える影響は、100 Hz の振動を与えた場合にはかな

り限定される。一方、10 Hz と 50 Hz の場合では温度の変動が見られるようになった。これは、熱

分解反応のような吸熱反応では熱流束の短周期振動が減衰することを示す。図図 6 に、熱流束の振

動が原料のエタン C2H6と主要な生成物であるエチレン C2H4 の質量分率に与える影響を示す。100 
Hz の振動を与えた場合の消費量/生産量は、変動がない場合とほぼ同じであった。これは、これら

のケースで温度変動が見られなかったことと一致する。また、10 Hz と 50 Hz で 1 %振動させた場

合の質量分率は、温度のばらつきがあるにもかかわらず、ばらつきのない場合と差が小さかった。

このことは、温度のばらつきが小さい場合には反応にあまり影響を与えないことを示唆している。

10 Hz と 50 Hz の振動を 5 %加えたケースでは、熱流束の振動が反応に影響を及ぼしていること

がわかる。長周期の温度変動は LES で解像することができるため、LES ではアレニウス式から反

応速度を直接利用できる可能性が高い。一方、RANS モデルは原理的に時間変動を解像すること

ができない。したがって、長周期の温度変動が存在する場合、RANS モデルで得た平均温度を

Arrhenius 式に基づく反応速度に適用すると誤差を生じることが懸念される。 
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図 5  熱流束の振動が温度に及ぼす影響 

 
 

 
(a) エタン 

 
(b) エチレン 

図 6  熱流束の振動が(a)エタンおよび、(b)エチレン質量分率に及ぼす影響 
 

44..  結結論論  

本研究の RANS に基づく熱分解シミュレーションにより熱分解反応中における温度の変動の大

きさが小さいことが示唆された。また、温度の変動の大きさが熱分解反応に及ぼす影響を検討し、

1 %未満の温度の変動が熱分解反応に及ぼす影響が極めて小さいことを明らかにした。さらなる詳

細な検討として LES に基づく非定常解析が必要であり、次報にて報告する予定である。 
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