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不同压力下层流对冲 Ｃ２ Ｈ４ 扩散火焰中

碳烟生成的数值模拟研究

王生福ꎬ席剑飞ꎬ顾中铸ꎬ蔡　 杰

(南京师范大学能源与机械工程学院ꎬ江苏 南京 ２１００２３)

[摘要] 　 采用 Ｃｈｅｍｋｉｎ 中的对冲扩散火焰模型对 Ｃ２Ｈ４ 对冲扩散火焰中碳烟颗粒的生成进行了数值模拟研究ꎬ
重点关注不同压力下碳烟颗粒及部分气相小分子和前驱物的形成. 以 ０.１ ａｔｍ 为增量ꎬ探讨了 １~５ ａｔｍ 内乙烯扩

散火焰中多种中间产物和碳烟前驱物的浓度分布. 数值模拟结果表明ꎬ随着压力的不断增大ꎬ碳烟体积分数和碳

烟数密度快速增加ꎬＨ２、ＣＨ４ 等气相小分子的含量总体呈现下降趋势但变化不大ꎬ火焰面及气相小分子的生成区

域变小. ＰＡＨｓ 和 Ｃ２Ｈ２ 含量的快速增加是通过 ＨＡＣＡ 机理实现的ꎬ使得碳烟成核和生长速率加快ꎬ从而促进了

碳烟数密度和体积分数的迅速增加.
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碳氢燃料在燃烧过程中产生的微小颗粒物称为碳烟ꎬ这些微小颗粒物在空间中构成不同尺度的团聚

体. 我国 ７０％左右的能源来自煤等化石燃料的燃烧ꎬ燃烧过程中产生的碳烟使得燃料的热量无法完全释

放ꎬ降低燃料的利用效率ꎬ同时也是形成 ＰＭ２.５ 的重要原因ꎬ不仅对大气产生污染同时也严重影响着人类

的健康. 国内外学者对碳烟的生成机理及其控制方式进行了大量的研究ꎬ但由于碳烟生成的复杂性ꎬ其在

不同的火焰温度、燃料种类、燃烧压力等条件下有着不同的生成特性ꎬ加之碳烟生成过程中有着复杂的表

面反应ꎬ使得目前碳氢燃料燃烧火焰中碳烟的生成机理仍然未被完全掌握. 大多数动力燃烧设备(如燃气

轮机、内燃机等)中的燃料是在高压下进行燃烧的ꎬ所以研究不同压力下碳烟的生成特性对于实际燃烧过

程中碳烟的形成预报和排放控制具有重要意义.
国内外学者对碳烟在不同条件下的生成特性进行了大量研究. Ｓｅｏｎｇ 等[１]的研究显示不同燃料种类、
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燃烧气氛会导致不同的碳烟形态、生长和凝聚过程. Ｂｅｎｔｏ 等[２] 通过实验研究了 ０.１ ~ ０.７３ ＭＰａ 的压力范

围内火焰结构和温度对碳烟生成的影响ꎬ发现碳烟体积分数随着温度的增加而增大ꎬ且压力越高时ꎬ火焰

的横截面积越小. Ｓａｔｏ 等[３]的实验研究结果表明ꎬ当温度处于 １ ５００~ １ ７００ Ｋ 时ꎬ碳烟的生成速率达到峰

值. Ｔｒｅｅ 等[４]对不同燃料燃烧时碳烟的生成特性进行了研究ꎬ发现燃料中碳元素的含量对碳烟生成的影

响很大ꎬ碳烟体积分数随着燃料中碳元素质量分数的增加而增大. Ｋｉｍ 等[５]研究了 １.０ ~ ８.０ ａｔｍ 下乙烯层

流扩散火焰中碳烟的生成特性ꎬ并应用 ＨＡＣＡ 机理预测了碳烟的表面生长速率ꎬ发现实验结果与 ＨＡＣＡ
机理的预测结果吻合得很好.

国内学者在碳烟研究领域也取得了大量成果. 王思文等[６] 研究了甲烷 /空气扩散火焰中碳烟颗粒的

三维形貌演变ꎬ发现碳烟颗粒的碳化程度及粒子大小和火焰高度相关. 顾晨等[７] 研究了温度对预混乙烯

火焰中碳烟生成的影响ꎬ发现碳烟生成对火焰温度非常敏感ꎬ火焰温度约在 １ ６５０~１ ７５０ Ｋ 范围内对碳烟

生成更有利. 梅俊宇等[８]研究了乙烯与乙烷层流预混火焰中碳烟的生成特性ꎬ发现两种燃料生成的碳烟

粒径分布随高度的变化规律一致. 罗旻烨等[９] 研究了滞止平板对乙烯射流扩散火焰中碳烟生成的影响ꎬ
结果表明壁面作用使碳烟颗粒在滞止平板表面呈同心圆分布.

实际燃烧设备大多是在高压下运行的ꎬ压力对火焰温度、碳烟体积分数和碳烟颗粒数密度等参数有着

很大的影响. 目前已有一些高压下碳烟生成特性的实验研究ꎬ本文进一步从数值模拟角度探讨了碳烟及

其前驱物在不同压力条件下的生成特性和机理. 采用了对冲扩散火焰模型研究了乙烯火焰中的碳烟生成

特性ꎬ通过改变燃烧过程中的压力ꎬ探究火焰温度和火焰中气相小分子与碳烟前驱物的浓度变化情况ꎬ同
时关注碳烟数密度和体积分数的变化ꎬ分析不同压力对碳烟生成的影响机理.

１　 数值模型

１.１　 碳烟模型

本文采用 ＡＢＦ 碳烟生成反应机理[１０] . Ｗａｎｇ 等[１１]对乙烯 /乙炔在空气中的燃烧特性开展了一系列研

究ꎬ提出了燃烧过程中多环芳香烃(ＰＡＨｓ)的详细生成机理. Ａｐｐｅｌ 等[１０]在多环芳香烃详细生成机理的基

础上ꎬ加入碳烟的成核、生长等动力学演化过程ꎬ形成 ＡＢＦ 碳烟生成机理ꎬ该机理由 ５４６ 步基元反应构成ꎬ
包含 １０１ 种化学组分. ＡＢＦ 机理详细描述了碳烟生成过程的主要步骤:多环芳香烃的生长、碳烟的成核、
表面增长、颗粒凝并团聚、颗粒的氧化. 这几个过程不是独立存在而是同时发生、相互影响的. 对于多环芳

香烃的生长和成核的描述是文献[１１－１２]提出的 ＨＡＣＡ 机理ꎬ即脱去氢原子与添加乙炔分子机理. 具体表

现为下面两个可逆反应不断重复进行:
ＣｎＨ２ｍ＋Ｘ↔ＣｎＨ２ｍ－１＋ＨＸꎬ (１)

ＣｎＨ２ｍ－１＋Ｃ２Ｈ２↔Ｃｎ＋２Ｈ２ｍ＋Ｈ. (２)
其中ꎬ反应(１)表示碳氢化合物分子中失去一个氢原子形成自由基ꎬ拥有一个活性位. 反应(２)表示乙炔分

子与碳氢化合物分子的活性位碰撞反应ꎬ生成更大分子的化合物.

图 １　 对冲火焰模型

Ｆｉｇ􀆰 １　 Ｏｐｐｏｓｅｄ￣ｆｌｏｗ ｄｉｆｆｕｓｉｏｎ ｆｌａｍｅ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ

ＡＢＦ 碳烟生成机理认为多环芳香烃分子为碳烟成核过程的重要前驱物ꎬ如苯(Ａ１)、萘(Ａ２)、菲(Ａ３)、
芘(Ａ４)等. 在碳烟生成过程中ꎬ多环芳香烃分子不断长大ꎬ由简单的二维平面结构逐渐生长为复杂的三维

空间结构. ＰＡＨｓ 分子的生长过程也可以用 ＨＡＣＡ 机理来描述ꎬＣ２Ｈ２ 和 Ａ４ 在碳烟的成核与表面增长中起

着重要作用ꎬ对碳烟的生成有着重要影响. ＡＢＦ 碳烟机理认为两个芘分子(Ａ４)碰撞反应生成聚合物这一

过程即为碳烟成核[１３] .
１.２　 火焰模型

数值计算中的火焰结构采用的是轴对称对冲扩散火

焰模型ꎬ如图 １ 所示. 两个同轴圆形喷嘴对向布置ꎬ燃料

(乙烯)和氧化剂(７９％ Ｎ２ 和 ２１％ Ｏ２)分别从两个喷嘴

喷出ꎬ在喷嘴之间会形成一个滞止面. 燃料燃烧产生的

扩散火焰亦位于两个喷嘴之间ꎬ根据滞止面与火焰的相

对位置可以将对冲扩散火焰划分为两种类型ꎬ即:仅碳烟

生成火焰和碳烟生成与氧化火焰. 在仅碳烟生成火焰
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中ꎬ滞止面位于火焰与燃料喷口之间. 本文中采用的是仅碳烟生成火焰ꎬ重点关注碳烟的成核和生长ꎬ碳
烟会随着气流流入滞止面ꎬ不会接触到火焰面ꎬ不会被氧化. 设两个喷嘴之间的距离为 １ ｃｍꎬ燃料进口和

氧化剂进口的流速和温度分别为 ２０ ｃｍ / ｓ 和 ３００ Ｋꎬ压力变化范围为 １~５ ａｔｍ.
轴对称对冲火焰本身是二维的ꎬ但当两个喷嘴直径较大且喷嘴间距较小时ꎬ可看作一维火焰. 此时忽

略边界效应ꎬ除了径向速度之外ꎬ火焰的各项参数如温度、轴向速度、组分浓度等仅为轴向坐标的函数ꎬ与
径向坐标无关[１４] . 描述对冲火焰的控制方程包括质量守恒方程、动量守恒方程、组分守恒方程和能量守恒

方程ꎬ各方程的具体形式见文献[１５].

２　 实验结果与讨论

２.１　 压力变化对碳烟体积分数和数密度的影响

图 ２ 为碳烟数密度和体积分数随着压力变化的情况ꎬ图中纵坐标为对数刻度. 当压力从 １ ａｔｍ 增加到

５ ａｔｍ 时ꎬ碳烟的生成区域逐渐变窄ꎬ同时碳烟数密度和体积分数均明显增加. 碳烟生成过程与燃烧时的

火焰温度、气相小分子以及多环芳香烃浓度密切相关ꎬ可影响碳烟的数密度和体积分数分布. 下面从火焰

温度、气相小分子、碳烟前驱物等角度分析压力对碳烟生成的影响机理.

图 ２　 不同压力下的碳烟数密度和碳烟体积分数

Ｆｉｇ􀆰 ２　 Ｓｏｏｔ ｎｕｍｂｅｒ ｄｅｎｓｉｔｙ ａｎｄ ｓｏｏｔ ｖｏｌｕｍｅ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

２.２　 压力对火焰温度的影响

图 ３ 显示了不同压力下 Ｃ２Ｈ４ 对冲扩散火焰的温度与距燃料出口的距离之间的关系曲线. 由图可知ꎬ
当压力不断变大时ꎬ高温区域不断变小ꎬ表明随着压力的增大对冲扩散火焰发生剧烈燃烧反应的区域变

窄ꎬ即火焰变薄ꎬ与 ２.１ 节中的结论一致. 由图 ３ 还可以得知ꎬ随着压力的增加火焰的最高温度不断升高ꎬ
火焰温度的最大值向燃料侧移动. 压力越高ꎬ燃烧反应速率加快ꎬ在更短时间内释放出更多的热量ꎬ使得

温度升高ꎬ加快了燃料的裂解ꎬ使碳烟的成核加快而促进了碳烟的生成. 图 ４ 显示了不同压力下最高火焰

温度随压力的变化情况. 在 ５ ａｔｍ 和 １ ａｔｍ 压力下火焰的最高温度分别是 ２ ２４０.９８ Ｋ 和２ ０６７.１１ Ｋꎬ两者相

差约 １７４ Ｋ. 根据 Ｂｅｎｔｏ 等[２]的研究ꎬ温度的升高有利于碳烟的生成ꎬ所以从火焰温度角度来看ꎬ升高压力

可以促进碳烟的生成.

图 ４　 不同压力下的最大火焰温度

Ｆｉｇ􀆰 ４　 Ｍａｘｉｍｕｍ ｆｌａｍｅ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ
图 ３　 不同压力下的火焰温度

Ｆｉｇ􀆰 ３　 Ｆｌａｍｅ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ａｔ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

２.３　 压力对气相小分子与多环芳香烃浓度分布的影响

燃料在高温环境下会反应生成小分子中间组分(如 ＣＨ３、Ｃ２Ｈ２、Ｃ４Ｈ５ 等). 由这些小分子可通过两条
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途径生成初始苯环或者苯基[１０]:
(１)碳原子数为偶数时的路径ꎬ即 Ｃ４ 和 Ｃ２ 分子进行反应.

ｎ－Ｃ４Ｈ３＋Ｃ２Ｈ２↔Ｃ６Ｈ５ꎬ (３)
ｎ－Ｃ４Ｈ５＋Ｃ２Ｈ２↔Ｃ６Ｈ６＋Ｈ. (４)

(２)碳原子数为奇数时的路径ꎬ即 Ｃ３ 和 Ｃ３ 及 Ｃ５ 和 Ｃ１ 分子之间的反应.
Ｃ３Ｈ３＋Ｃ３Ｈ３↔Ｃ６Ｈ６ꎬ (５)

Ｃ３Ｈ３＋Ｃ３Ｈ５↔Ｃ６Ｈ６＋２Ｈꎬ (６)
Ｃ５Ｈ５＋ＣＨ３↔Ｃ６Ｈ６＋２Ｈ. (７)

ＡＢＦ 碳烟生成机理中ꎬ初始苯环的生成情况对接下来的 ＰＡＨｓ 分子生长过程非常重要. 并且包含初始

苯环的两种物质(苯和苯基)可以相互转换ꎬ其转换过程反应如下:
Ａ－

１ ＋Ｈ↔Ａ１ꎬ (９)
Ａ１＋Ｈ↔Ａ－

１ ＋Ｈ２ꎬ (１０)
Ａ１＋ＯＨ↔Ａ－

１ ＋Ｈ２Ｏ. (１１)
由以上反应可知ꎬ气相小分子物质(Ｈ２、ＣＨ４、Ｃ４Ｈ４、Ｃ４Ｈ２)对反应的影响是非常重要的. 由图 ５ 可见ꎬ

火焰中气相小分子 Ｈ２、ＣＨ４、Ｃ４Ｈ４、Ｃ４Ｈ２ 的摩尔分数在不同压力下随距离的变化情况. 经分析可知ꎬ随着

压力的升高气相小分子摩尔分数发生变化的区域减小ꎬ这与图 ２、图 ３ 所得出反应区域变窄的结论是一致

的. 随着压力的升高气相小分子的摩尔分数略微变小但相差并不大ꎬ在同一数量级中发生变化. 压力变大

使得反应温度和反应速率加快ꎬ同时使得这些气相小分子的含量增加. 但作为基元反应里的小分子同样

消耗速率也加快ꎬ所以这些气相小分子的摩尔分数并没有出现很大的变化.

图 ５　 不同压力下气相小分子 Ｈ２、ＣＨ４、Ｃ４Ｈ４、Ｃ４Ｈ２ 的摩尔分数分布

Ｆｉｇ􀆰 ５　 Ｍｏｌｅ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ Ｈ２ꎬＣＨ４ꎬＣ４Ｈ４ ａｎｄ Ｃ４Ｈ２ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图 ６ 为多环芳香烃 Ａ１、Ａ２、Ａ３ 的摩尔分数在不同压力下的变化情况. 与图 ２、图 ３、图 ５ 中的结果相似ꎬ
摩尔分数变化区域随着压力的增大而变小. 但与图 ５ 中气相小分子的浓度随压力变化的程度不同. 多环

芳香烃随着压力的增大发生了不在同一数量级的变化ꎬ当压力增大时多环芳香烃摩尔分数急剧增大. 这

些作为形成碳烟重要前驱体的多环芳香烃含量随压力的急剧增大促进了碳烟的成核. 所以从多环芳香烃

的角度看ꎬ压力变大使得多环芳香烃含量增多ꎬ促进了碳烟的生成.
２.４　 压力变化对 Ｃ２Ｈ２ 和 Ａ４ 的影响

Ａ４ 和 Ｃ２Ｈ２ 的含量直接影响到碳烟的成核和生长. 图 ７ 为 Ｃ２Ｈ２ 和 Ａ４ 的摩尔分数随压力的变化情况ꎬ
—９１—
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可以看到随着压力的增大ꎬＡ４ 的含量出现了不同量级的变大ꎬ而 Ｃ２Ｈ２ 含量发生了些许的减小. Ｃ２Ｈ２ 作为

碳烟生成的重要中间产物ꎬ一方面通过燃料裂解生成ꎬ另一方面通过 ＨＡＣＡ 机理消耗ꎬ在这两方面的共同

作用下使得 Ｃ２Ｈ２ 的摩尔分数只发生了很小的降低. ＡＢＦ 碳烟机理中芘分子(Ａ４)碰撞反应形成聚合物是

碳烟颗粒成核的直接途径ꎬ由图 ７ 中芘分子(Ａ４)和 Ｃ２Ｈ２ 的变化情况可知ꎬ压力越大ꎬ生成碳烟的前驱物

含量急剧增大ꎬＨＡＣＡ 机理的作用更加明显ꎬ使得碳烟颗粒数密度和碳烟体积分数均增大.

图 ６　 不同压力下的多环芳香烃 Ａ１、Ａ２、Ａ３ 的摩尔分数分布

Ｆｉｇ􀆰 ６　 Ｍｏｌｅ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ＰＡＨｓ Ａ１ꎬＡ２ ａｎｄ Ａ３ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图 ７　 不同压力下 Ｃ２Ｈ２ 和 Ａ４ 的摩尔分数分布

Ｆｉｇ􀆰 ７　 Ｍｏｌｅ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ Ｃ２Ｈ２ ａｎｄ Ａ４ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

图 ８　 不同压力下 Ｈ、ＯＨ、Ｈ２Ｏ 的摩尔分数分布

Ｆｉｇ􀆰 ８　 Ｍｏｌｅ ｆｒａｃｔｉｏｎ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ＨꎬＯＨ ａｎｄ Ｈ２Ｏ ｕｎｄｅｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｐｒｅｓｓｕｒｅｓ

通过对 Ｃ２Ｈ４ 燃烧产生碳烟过程进行化学路径分析我们得到 Ａ４＋Ｈ↔Ａ－
４ ＋Ｈ２ 和 Ａ４＋ＯＨ↔Ａ－

４ ＋Ｈ２Ｏ 这

两个反应对 Ａ４ 含量的变化有着重要的影响. 以 ０.１ ａｔｍ 为增量时ꎬ可近似将压力的变化视为连续变量ꎬ分
析得到随着压力增大可逆反应重要组份 Ｈ、ＯＨ、Ｈ２Ｏ 含量变化云图ꎬ见图 ８. 从图中可以看到ꎬＨ 含量随着

压力的增大而明显减少ꎬ在 ５ ａｔｍ 压力下 Ｈ 的含量变得非常小. 图 ８(ｂ)和图 ８(ｃ)分别显示了 ＯＨ 和 Ｈ２Ｏ
的摩尔分数随压力升高的变化情况ꎬ云图颜色的变化范围随着压力增大而变得更窄ꎬ总体往燃料出口处偏

移. 这与前文中的结果是一致的. 由云图不同压力下颜色变化可以得到ꎬ随着压力的增大 ＯＨ 和 Ｈ２Ｏ 含量

只发生了很小的变化. 在压力升高后 Ｈ 含量大量减少ꎬＯＨ 和 Ｈ２Ｏ 含量基本不变ꎬ使得反应 Ａ４＋Ｈ↔Ａ－
４ ＋Ｈ２

向着生成 Ａ４ 的方向进行ꎬ从而使得 Ａ４ 的摩尔分数随着压力增大而快速变大. 通过 Ａ４ 的变化进一步影响

碳烟颗粒的数密度和体积分数.

—０２—
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３　 结论

使用 Ｃｈｅｍｋｉｎ 中的对冲火焰模型研究了不同压力下乙烯对冲扩散火焰温度、多种气相小分子与多环

芳香烃摩尔分数、重要前驱体含量、碳烟数密度和体积分数的变化情况. 应用 ＡＢＦ 机理和脱氢加乙炔理论

(ＨＡＣＡ)从不同的角度阐述压力对碳烟生成的影响. 结果表明:
(１)火焰的温度随着压力的变大出现了较大的升高ꎬ高压与低压下的火焰最高温度相差约 １７４ Ｋ. 同

时ꎬ温度变化的区域也在减小ꎬ反应区域变窄. 压力使温度升高ꎬ促进了碳烟的生成.
(２)压力的增大使燃料和氧化剂的消耗速率增加ꎬ使得燃烧更加剧烈. 反应生成气相小分子浓度随压

力的变化不是很明显ꎬＨ２、ＣＨ４、Ｃ４Ｈ４、Ｃ４Ｈ２ 的摩尔分数略微减少.
(３)随着压力的增大ꎬＣ２Ｈ２ 和 Ａ４ 的含量变化有着很大的差异ꎬＡ４ 的摩尔分数随压力的增大迅速增

加ꎬＣ２Ｈ２ 的浓度略微下降. 通过脱氢加乙炔理论(ＨＡＣＡ)进行分析ꎬ压力使得 Ａ４ 含量大量增加而 Ｃ２Ｈ２ 含

量基本维持不变ꎬ促进了碳烟的成核和表面增长.
(４)随着压力的增大ꎬ碳烟的体积分数和数密度均大幅度增加ꎬ这与多环芳香烃这些重要前驱物的变

化趋势是一致的. 压力越大时ꎬＨ 含量有所降低ꎬ使得反应 Ａ４＋Ｈ↔Ａ－
４ ＋Ｈ２ 向着生成 Ａ４ 的方向进行ꎬ促进

了碳烟的成核.
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