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摘要    基于详细的化学反应机理, 在不同的化学计量混合分数下, 研究了 O2/N2和 O2/CO2气

氛中乙烯对冲扩散火焰的燃烧特性及火焰结构对碳黑生成的影响. 结果表明: 1) 无论在 O2/N2

还是 O2/CO2 气氛下, 随着化学计量混合分数的增加, 火焰结构均发生了显著的变化, 滞止面

移向氧化剂侧, 碳黑初生区的 C2H2浓度变小, O 和 OH 的浓度变大,碳黑生成减少. 2) 与 N2相

比, CO2对碳黑的形成有抑制作用. 这主要是 CO2的热效应和直接化学反应的作用. CO2的比热

容比 N2大, 这会引起火焰温度下降, C2H2, H 和主要 PAHs 的摩尔分数都有所降低. 碳黑氧化

占主导作用, 碳黑表面生长占次要位置. 同时, CO2大量存在时, 通过反应 CO+OH= CO2+H 的

逆向反应, OH 的浓度变大, 这有利于碳黑前驱物和初生粒子的氧化. 此外, 最大颗粒密度结果

表明, CO2的热效应对碳黑生成的影响比直接化学反应的作用更重要. 
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碳黑(soot)是碳氢燃料燃烧过程中产生的主要颗

粒物[1], 它具有双重作用. 一方面, 燃烧过程中生成

的碳黑在可见光和红外波长范围内具有强烈的热辐

射特性, 能加强火焰的辐射传热[2]; 另一方面, 不完

全燃烧所排放出的碳黑难以被除尘装置捕集, 而直

接排放到大气中, 对人类健康和环境有着重要的影

响[3, 4]. 各种燃烧装置(如炉膛, 燃气轮机, 内燃机等)

中的燃烧多为扩散火焰，碳黑生成现象普遍存在. 针

对扩散火焰开展的实验和数值模拟研究表明[5~18], 碳

黑是富集的燃料在高温区发生欠氧热解而逐渐形成, 

碳黑的排放则是由碳黑生成与氧化反应的竞争所  

决定.  

实际上，碳氢扩散火焰中碳黑的生成与排放是一

系列复杂的物理化学过程, 包括燃料的热解, 多环芳

烃(PAHs)的形成, 碳黑颗粒的初生和表面生长, 碳黑

团聚体的形成, 以及碳黑的氧化. 一般认为, 燃料类

型(碳氢比)和火焰温度分布对碳黑生成有重要影响. 

扩散火焰的研究表明[19], 碳氢燃料发烟趋势从小到

大依次为烷烃、烯烃、炔烃和芳香烃, 而碳黑生成的

温度范围在 1300 K~1600 K, 在 1600 K 达到峰值. 此

外, 火焰中的一些中间组分与碳黑的生成和氧化密

切相关, PAHs 是碳黑形成的前驱物和主要表面增长

物质[19~21]. 碳黑颗粒的生成主要是基于脱氢加乙炔

(HACA)过程[22~24], 实验研究发现碳黑数密度的最大
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值与测量的乙炔(C2H2)浓度相关联[25~27]. OH 则是在

碳黑氧化过程中扮演关键作用[27, 28]. 

为了提高燃烧效率和降低污染物排放, 从 20 世

纪 60 年代起, 富氧燃烧技术逐步被用于工业燃烧装

置中. 在玻璃制造、钢铁生成等行业中, 用比空气中

含氧浓度高的富氧空气参与燃烧, 可以提高热效率, 

减小燃烧室尺寸[29]. 随后有研究者提出了利用富氧

燃烧结合烟气再循环提高原油采收率的理念[30]. 与

此同时, 富氧燃烧中 NOx 的生成和排放控制研究也

得到了开展[31]. 近年来，为应对 CO2 排放所带来的气

候变暖问题, 以 O2/CO2 气流代替空气(O2/N2)作为氧

化剂, 并结合烟气再循环的富氧燃烧技术[32], 因其可

以实现低 NOx排放和 CO2 减排而受到了广泛的重视, 

特别是在燃煤发电行业[32~34].  

对于富氧燃烧中碳黑的形成 , 国内外学者在

O2/N2 气氛下开展了大量的研究[35~40]. 首先, 在富氧

燃烧特性和火焰结构研究方面, 氧化剂中氧浓度的

增加使得化学反应更加剧烈, 火焰温度会显著增加. 

如对冲扩散火焰中火焰明显分成了蓝色和黄色(主要

是热解区)两个火焰[35], 同轴射流火焰火焰颜色由黄

色逐渐变为明亮的白色, 火焰高度逐渐降低, 碳黑滞

留时间减少[36]. 其次, Beltrame 等人[35]针对甲烷富氧

对冲扩散火焰的研究表明, 随着氧浓度的增加, 碳黑

的形成得到加强, 碳黑生成区域变窄, 并且主要位于

滞止面附近. Lee 等人[37]的研究得到, 50%氧浓度时碳

黑的表面长大和氧化速率比空气燃烧时要高, 氧浓

度的增加使得碳黑初生速率变强, 但也减小了发光

火焰的尺寸 (碳黑滞留时间 )从而抑制碳黑的排放 . 

Skeen 等人[38]针对 CxHy/O2/N2 火焰的研究表明, 较高

的化学计量混合分数会改变火焰结构, 使高温区有

较少的燃料和较多的氧气, 从而减少了碳黑的生成. 

特别是对向流动扩散火焰, 火焰结构是影响碳黑前

驱物生成的主要因素. 对于 O2/CO2 气氛, Liu 等人[41]

针对 CO2 稀释的乙烯/空气扩散火焰和乙烯/CO2 稀释

的空气扩散火焰, 评判了 CO2 对碳黑生成的化学影

响. Oh 和 Shin[42]以非预混丙烷火焰为对象, 考虑了

在 O2/N2 氧化剂气流中添加 CO2, 通过实验检测研究

CO2 浓度对碳黑生成的影响. 这些研究初步证明了

CO2 参与燃烧对碳黑生成有抑制作用. 

实际上, 由于氧化剂中氧浓度的增加以及稀释

剂的引入, 富氧扩散火焰中碳黑的生成比空气燃烧

要更加复杂, 火焰温度变化所带来的热效应、CO2 参

与燃烧的化学效应以及燃料侧添加 N2 或 CO2 的稀释

效应都会改变火焰结构和燃烧特性, 从而影响碳黑的

生成. 本文针对富氧 C2H4/O2/N2 和 C2H4/O2/CO2 对冲

扩散火焰, 基于详细化学反应机理和 HACA 碳黑生成

模型开展燃烧数值模拟研究, 在不同的化学计量混

合分数下研究燃烧特性和火焰结构对碳黑生成的影

响, 对比分析O2/N2和O2/CO2气氛下碳黑生成的异同. 

1  火焰模型、反应机理和模拟工况  

1.1  火焰模型 

数值模拟的对冲扩散火焰结构如图 1所示, 两个

喷嘴采用轴对称相对布置, 燃料和氧化剂分别从不

同的喷嘴相对喷出, 在两个喷嘴间形成稳定的轴对

称扩散火焰. 

描述该对冲扩散火焰模型的控制方程如下[43]. 

质量守恒方程为 
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图 1  对冲火焰系统结构 



中国科学: 技术科学   2013 年  第 43 卷  第 9 期 
 

993 

组分守恒方程为 
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多组分物质的扩散速度可以通过多组分方程 
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或混合物平均方程 
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给出 , 其中
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, ,k jD , kmD , jkD 和

T
kD 分别为多组分、混合物平均、二元和热扩散系数. 

T 温度, kY 为组分 k 的质量分数, kW 为组分 k 的摩尔

质量,  为混合物的导热系数, pc 为混合物的常压

比热容, pkc 为组分 k 的常压比热容, kh 为组分 k 的

比焓, k 为单位体积组分 k 的摩尔生成速率. 

1.2  反应机理 

现有的相关研究中[27, 41, 44]，大多是用 GRI-Mech

化学反应机理研究富氧燃烧特性, 包括 Liu 等人[41]

也是用该机理研究 CO2 对碳黑生成的影响. 但该机

理只涉及 C1~C3 的形成和氧化过程, 不能模拟苯及

更大的多环芳烃的形成, 因此在碳黑生成研究上存

在一定的局限性. 本研究中所使用的模型由两部分

组成: 一个是包含燃料热解及多环芳烃增长的气相

化学机理, 另一个是包括碳黑成核增长的粒子动力

学. 气相反应机理选用Appel, Wang和Frenklach开发

的详细化学反应机理[22], 包含 101 种化学组分和 543

个基元反应, 包括 C1 和 C2 组分的热解和氧化, 直到

C6 的链状碳氢化合物的形成和氧化, 从苯一直到芘

的多环芳烃的生成以及芳香物的氧化. 粒子动力学

模型[22~24, 45]包含 14 个表面反应, 包括碳黑颗粒的成

核, 成长和氧化. 碳黑的成长通过脱氢加乙炔过程和

多环芳烃凝结来实现. 

1.3  模拟工况 

扩散火焰中氧化剂的富氧程度和燃料的稀释程

度 采 用 化 学 计 量 混 合 分 数 st F,fu O O(1 /Z Y W v   

1
O,ox F F )Y W v  来描述. 例如, 在 O2/N2气氛下, 对于纯碳

氢燃料在空气中燃烧, stZ 值最低; 而将空气的中 N2

移到燃料侧之后, 即为高度稀释的燃料在纯氧中燃

烧, 尽管燃料与 O2、N2 的摩尔化学计量比保持不变, 

绝热火焰温度也不变, 但火焰的 stZ 值却变高, 火焰

结构发生变化. 

如表 1所示, 根据数值模拟中气体摩尔化学计量

比的不同, 构造了 A, B, C, D 四种类型火焰, 而每种

火焰中, 又根据氧化剂侧的氧浓度和燃料侧的稀释

浓度的不同, 得到 5 个不同的化学计量混合分数, 即

5 种模拟工况. 其中, 火焰 A 为乙烯在 O2/N2 气氛下

燃烧, O2 和 N2 的摩尔比等于空气中的比例, 工况 A1

即为乙烯在空气中燃烧, stZ 值为 0.0637, 而工况 A5

即为高度稀释的乙烯(摩尔浓度 8.1%)在纯氧中燃烧, 

stZ 值为 0.7817. 火焰 B 则是考虑乙烯在 O2/CO2 气氛

下燃烧, 同时维持其绝热火焰温度与火焰 A 相等, 通

过热平衡计算, 得到O2和CO2的摩尔比, 由于火焰A

和 B 的绝热火焰温度相同, 在碳黑生成研究中热效

应影响相对较低, 燃料侧的稀释效应和 CO2 参与反

应的化学效应占主导作用. 接着构造了 O2/CO2 气氛

下的火焰 C, 其富氧浓度为 30%, 接近燃煤火力发电

行业中富氧燃烧的氧浓度比例, 但低于火焰 B 的氧

浓度. 最后, 火焰 D 则又回到了 O2/N2 气氛, 其摩尔

化学计量比与火焰 C 相同, 使得火焰 C 和 D 中的碳

黑生成比较分析中可以排除稀释效应, 主要考虑热

效应和化学效益的影响, 此外, O2/N2 气氛下火焰 D

的氧浓度高于火焰 A. 

模拟中燃料和氧化剂喷嘴的间距 L=0.8 cm, 燃

料和氧化剂的出口速度均为 F O 40v v   cm/s, 此时

的整体拉伸率(strain rate)为   1
F O / 100 sa v v L    , 

燃料和氧化剂的入口温度均为 300 K, 压力为一个大

气压. 

2  结果与讨论 

对于结果的分析讨论如下: 首先, 分析 4 种火焰

中燃烧特性和火焰结构随着化学计量混合分数增加

的变化 , 并讨论其对碳黑生成的影响 ; 其次 , 比较

O2/N2和O2/CO2气氛下的燃烧特性和火焰结构; 最后, 

给出两种气氛下PAHs和最大颗粒密度的比较分析结

果, 从 CO2 参与燃烧带来的热效应、稀释效应和化学

效应探讨对碳黑生成的影响.  
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表 1  4 种火焰的摩尔化学计量数和化学计量混合分数 

Flame Molar Stoichiometry Case Tad (K) Zst YO,0 YF,1 

A C2H4/O2/N2 (1/3/11.28) 

A1 

2378 

0.0637 0.2331 1 
A2 0.2304 0.2836 0.2762 
A3 0.3998 0.3636 0.1592 
A4 0.5911 0.5333 0.1078 
A5 0.7817 1 0.0814 

B C2H4/O2/CO2 (1/3/5.93) 

B1 

2378 

0.0727 0.2690 1 
B2 0.2362 0.3265 0.3080 
B3 0.4042 0.4186 0.1799 
B4 0.5791 0.5926 0.1256 
B5 0.7506 1 0.0969 

C C2H4/O2/CO2 (1/3/7) 

C1 

2280 

0.0649 0.2379 1 
C2 0.2678 0.3038 0.2423 
C3 0.4717 0.4211 0.1376 
C4 0.6760 0.6857 0.0960 
C5 0.7776 1 0.0834 

D C2H4/O2/N2 (1/3/7) 

D1 

2713 

0.0876 0.3291 1 
D2 0.2619 0.4068 0.3345 
D3 0.4370 0.5333 0.2004 
D4 0.6122 0.7742 0.1431 
D5 0.6997 1 0.1252 

 

2.1  燃烧特性和火焰结构随 stZ 增加的变化 

对于 A, B, C, D 四种火焰, 随着 stZ 的增加, 其燃

烧特性和火焰结构具有类似的变化趋势. 本节将以

火焰 B 为例, 具体分析这种变化. 

燃烧特性和火焰结构的变化会影响温度场和组

分分布之间的关系, 而这又会影响碳黑的初生和成

长. 图 2 显示了工况 B1, B3 和 B5 下滞止面和火焰面

的相对位置以及主要组分(C2H4, O2, C2H2, H, O 和 OH)

摩尔分数和温度的分布. 其中, 短实线为滞止面(sp, 

stagnation plane), 短虚线为火焰面(fs, flame sheet). 

可以看出, 随着 stZ 的增大, 滞止面越来越靠近氧化

剂侧. 一般认为, 碳黑形成和氧化的相对速率会随着

火焰面和滞止面之间相对位置的变化发生变化 [28]. 

对于 st 0.0727Z  ,  火焰面位于滞止面的氧化剂侧 , 

火焰的高温区存在大量的燃料, 燃料的高浓度区被

移向高温区, 因此, 燃料的热解和碳黑的初生化学都

会被加速. 此外, 滞止面附近存在大量的 C2H2, 碳黑

区(1300 K<T<1600 K)的流动是从氧化剂侧流向燃料

侧, 初生的碳黑颗粒会随着气流被推向燃料侧, 这更

有利于碳黑粒子的表面增长 .  然而 ,  对于 stZ   

0.4042 和 st 0.7506Z  , 火焰面位于滞止面的燃料侧, 

氧气的高浓度区域被移向火焰的燃料侧. 此外, 滞止

面附近存在大量的 OH 和 O, 碳黑区的流动是从燃料

侧流向氧化剂侧, 初生的碳黑颗粒会随着气流被推 

 

图2  火焰B中滞止面和火焰面的相对位置以及主要组分摩

尔分数及温度分布图 
(a)工况 B1; (b) 工况 B3; (c) 工况 B5  
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向氧化剂侧, 这更有利于碳黑粒子的氧化. 由于碳黑

颗粒随流场迁移, 碳黑区里速度方向的改变可能会

影响碳黑的成核, 增长和氧化. 

碳黑的初生和成长与其在高温区的停留时间有

很关[46~48]. 从图 3 可以看出, 随着 stZ 的增大, 气流在

滞止面燃料侧的轴向速度不断地增大, 从而燃料在

热解区及高温区的停留时间减少, PAHs 的形成和环

的增长以及碳黑表面成长得到了抑制. 另一方面, 气

流在滞止面氧化剂侧的轴向速度变小, 气体在氧化

区停留时间增大, 这有利于碳黑前驱物以及碳黑粒

子的氧化. 

图 4 给出了不同化学计量混合分数 stZ 下火焰 B

的热释放曲线的分布情况. 热释放曲线可以分为 3 个

区域: 放热率为负值的燃料热解区, 最大峰值附近的

第 1 氧化区和第 2 个峰值附近的第 2 氧化区. 从图 4

中我们可以看出, 随着化学计量混合分数的增加, 第

2 氧化区峰值逐渐消退. 此外, 热解区不断的变窄, 

吸热峰值逐渐减少. 当 stZ 大于 0.5791 (工况 B4) 

 

 

图 3  火焰 B 在不同化学计量混合分数下的轴向速度分布 

 

图 4  火焰 B 在不同化学计量混合分数下的热释放曲线 

时, 看不出明显的热解区了, 放热曲线呈现单峰值的

平滑曲线. 可见, 随着 stZ 的增大, 燃料的热解得到

一定的减弱. 

图 5 分别显示了火焰 B 在不同化学计量混合分

数 stZ 下 C2H2, H, O 和 OH 摩尔分数的分布情况. 从

图 5中可以看出, 随着 stZ 的增大, C2H2和H的最大摩

尔分数不断降低, 同时 C2H2 的存在范围也不断地减

小. O 和 OH 的最大值随着 stZ 的增大也变大, 同时 O

和 OH 的范围也不断扩大, 并延伸到富燃料区.  

由 ROP(物质产生的速率)可知, 以下基元反应

主导着 C2H2 的生成和氧化. 

生成反应: R166   H+C2H4=C2H3+H2, 

R168   OH+C2H4=C2H3+H2O, 
R143   H+C2H2(+M)=C2H3(+M), 

氧化反应: R144   O+C2H2=H+HCCO, 

R146   O+C2H2=CO+CH2, 
R149   OH+C2H2=C2H +H2O, 

其中 C2H2 最主要的生成反应为 R143. 在热解区, 由

于 OH 存在量较少, 而 H 通过反应 R166 消耗, 又通

过反应R143产生, 所以C2H4的热解取决于R166. 随

着 stZ 的增大, C2H4 的浓度降低, 反应 R166 的正向反

应速率降低. 进而热解速率降低, 热解区变窄, C2H3

的生成量减少, 反应 R143 的逆向反应减弱, 从而

C2H2 的生成量减少. 

H 的生成主要通过反应 R3 OH+H2=H+H2O, R50 

HCO+M=CO+H+M 和反应 R143 实现. 并且随着 stZ

的增加, 这 3个反应都逐渐减弱, 从而 H 总的生成量

减少. 

以火焰 B 为例, 对比图 2 中温度为 1300 K 时

C2H2 和 H 的摩尔分数, 当 st 0.0727Z  时, H 和 C2H2

的摩尔分数分别为 1.308×105 和 5.558×102; 然而当

stZ  0.7506 时 ,  H 和 C 2 H 2 的摩尔分数分别为

1.432×104 和 1.281×102. 可以看出在碳黑初生区域, 

C2H2 的浓度降低了大约 4 倍, 这表明随着 stZ 的增大, 

燃料热解率降低, 碳黑的初生和成长可能得到抑制. 

然而 H 的浓度提高了一个数量级, 由于 H 浓度的增

大可以加速脱氢反应, 所以可能会增大碳黑的生成

速率. 在对冲扩散火焰中, 碳黑粒子一旦生成, 初生

的碳黑颗粒会在流场的推动下移向滞止面. 从图 2 中

可以看出, stZ 较小的火焰(如 B1), 滞止面附近存在

大量的 C2H2, 而在 stZ 较大的火焰(如 B5), 滞止面附 
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图 5  火焰 B 在不同化学计量混合分数下 C2H2, H, O 及 OH 的摩尔分数分布 
(a) C2H2; (b) H; (c) O; (d) OH 

 

近存在大量的 OH 和 O. 进一步对比温度为 1300 K

时 O 和 OH 的摩尔分数, 随着 stZ 的增大, 在碳黑初生

的区域, O 和 OH 的浓度提高了至少两个数量级, 这

表明, 即便有碳黑前驱物和初生的粒子形成, 它们也

将很快被氧化.  

2.2  O2/CO2 和 O2/N2 气氛下燃烧特性、火焰结构
的比较分析 

本小节将对比 O2/N2 和 O2/CO2 下的燃烧特性及

火焰结构对碳黑生成的影响. CO2 的引入主要从以下

3 个方面影响碳黑的生成: 稀释效应、热效应和直接

的化学反应作用. 本研究中, 火焰 A 和 B 具有相同的

绝热火焰温度, 结果的差异主要是稀释效应和直接

化学反应作用的叠加. 火焰 C 和 D 中 N2 和 CO2 的比

例相同, 结果的差异主要是热效应和直接化学反应

作用的累加. O2/CO2 气氛下的火焰 B 和 C 以及 O2/N2

气氛下的火焰A和D, 其结果的差异主要是氧浓度增

加的影响. 

由于 CO2 并不是完全惰性的, 所以 CO2 的大量

存在对碳黑形成过程中有关反应会产生影响. 通过

ROP 对 CO2 生成/消耗反应速率进行分析, 发现影响

CO2 生成/消耗的主要反应有 

R30   CO+O+M=CO2+M, 
R31   CO+OH=CO2+H, 
R33   CO+O2=CO2+O, 
R44   CH+CO2=HCO+CO, 
R48   HCO+O=CO2+H, 
R57   CH2+O2=CO2+H+H, 
R76   CH2*+CO2=CH2O+CO. 
反应 R30, R33, R48, R57 和 R76 几乎平衡, 其净

反应速率与R31和R44相比小了至少一个数量级. 当

CO2 被从氧化剂侧引入燃料侧时, 在燃料侧反应 R31

的逆向反应得到加强, 在氧化剂侧反应 R31 的正向

反应得到增强. CO2 大量存在时, 通过反应 R31 会使

燃料侧的 OH 和 H 的浓度发生变化, 从而影响碳黑的

生成和氧化. 

化学反应速率与温度密切相关, 火焰温度很大

程度上影响了燃料的热解速率和碳黑成核生长的反

应速率. 图 6 所示为火焰 A, B, C 和 D 在各自 5 种工

况下温度峰值随 stZ 的变化情况. 值得注意的是, 火

焰 A 和 B 有相同的绝热火焰温度, 且其温度峰值相 
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图 6  4 种火焰的温度峰值随化学计量混合分数的分布 

差不大. 火焰 C 和 D 的温度峰值相差约 400 K, 这种

温度的差异主要是热效应引起的, 因为 CO2 的比热

容比 N2 大, CO2 的加入降低了燃烧温度. O2/CO2 气氛

下的火焰 B 和 C 温度峰值相差约 130 K, O2/N2 气氛

下的火焰 A 和 D 温度峰值相差约 340 K. 氧浓度增加

会使火焰温度升高. 

图 7(a)和(b)分别显示了火焰A, B, C和D中C2H2

和 H 最大摩尔分数随 stZ 的分布情况. 火焰 A 与 B 相

比, O2/CO2气氛下C2H2的最大值比O2/N2下高了大约 

10%. O2/CO2下 H 的最大值比 O2/N2下低了大约 43%, 

这主要是因为在 CO2 大量存在的情况下 , 反应

CO+OH=CO2+H 的逆向反应得到增强, H 的消耗量会

增大, H 的降低可能会减弱脱氢反应. 火焰 C 与 D 相

比, O2/CO2 下 C2H2 和 H 的最大摩尔分数比 O2/N2 气

氛下的值在同一 stZ 下分别小了 1~2 和 2~3 倍, C2H2

和 H 的降低是火焰温度降低和 CO2 参与化学反应共

同引起的. O2/CO2 气氛下的 B 和 C 相比, 氧气浓度增

加, C2H2 和 H 的最大值分别变大了约 1.1 和 1.2 倍. 

O2/N2 气氛下的火焰 A 和 D 相比, 氧气浓度增加, 

C2H2 和 H 的最大值分别变大了约 1.4 和 1.6 倍. 

图 7(c)和(d)分别显示了 O 和 OH 最大摩尔分数

分布随 stZ 的分布情况. 从图 7中可以看出, 火焰A和

B 的温度相差不大, O2/CO2 气氛下 OH 比 O2/N2 气氛

下的值高了约 1.4 倍. 这是由于在 CO2 大量存在的情

况下, 反应 CO+OH=CO2+H 的逆向反应得到增强. 

但火焰 C 和 D 相比, O2/CO2 气氛下 O 和 OH 的最大

摩尔分数分别小了约 2.5 和 2 倍. 这主要是火焰温度

降低引起的. O2/CO2 气氛下的火焰 B 和 C 相比, 氧气

浓度增加, O 和 OH 的最大值分别变大了约 1.3 和 1.4 
 

 

图 7  4 种火焰中 C2H2, H, O 及 OH 的最大摩尔分数随化学计量混合分数的变化情况 
(a) C2H2; (b) H; (c) O; (d) OH 
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倍. O2/N2 气氛下的火焰 A 和 D 相比, 氧气浓度增加, 

O 和 OH 的最大值分别变大了约 1.8 倍和 2.2 倍. 

2.3  O2/N2 和 O2/CO2 气氛下 PAHs 和最大颗粒密
度的比较分析 

在层流扩散火焰中, 碳黑的数量是表面成长和

氧化相互竞争的结果, 本节将结合最终的碳黑颗粒

数量密度分析哪一个占了主导作用. 

图 8 显示了 A1 和主要多环芳烃(A2, A3 和 A4）

的最大摩尔分数随 stZ 的变化情况 . 其中 A1 为苯

(C6H6), A2 为萘(C10H8), A3 为菲(C14H10), A4 为芘

(C16H10). 对比火焰 A 和 B, A1, A2, A3 和 A4 的最大

摩尔分数值在两种气氛下如此相近可能会使最终的

碳黑生成量也比较接近. 对比火焰 C 和 D, A1, A2, 

A3 和 A4 的最大摩尔分数值在两种气氛下相差很大. 

stZ 较小时这种差距更大，O2/N2 气氛下的值比 O2/CO2

下的值高出了 3~5倍, 这更有利于碳黑的初生成核和

表面成长. 对比O2/CO2气氛下的火焰B和C, O2浓度

的升高使主要 PAHs 的值有略微增加. 对比 O2/N2 气

氛下的火焰 A 和 D 中主要 PAHs 的值相差较大, O2

浓度的升高使 PAHs 的生成量增加, 这更有利于碳黑

的成核和表面成长. 

图 9 显示了最大颗粒密度随 stZ 的变化情况. 对

于火焰 A 和 B, 一方面, O2/CO2 气氛下的火焰温度更

高, 燃料热解速率增大, C2H2 和主要 PAHs 的浓度上

升, 这有利于碳黑的初生和表面成长, 对碳黑生成有

促进作用; 另一方面, 通过反应 CO+OH=CO2+H, OH

浓度变大, H 浓度变小, 这会减速脱氢反应, 加速碳

黑前驱物和初生颗粒的氧化, 对碳黑形成有抑制作

用. 由图 9 可以看出, O2/CO2 气氛下最大颗粒密度和

比 O2/N2 气氛下的值稍高一点, 这说明 O2/CO2 下表

面成长占主导地位, 氧化占次要地位, 同时, 直接化

学作用和稀释效应对最终碳黑生成量的影响较小. 

火焰 C 和 D 相比, O2/CO2 气氛下碳黑的生成量

明显降低. 从 2.2 和 2.3 节已经知道, O2/CO2 下 C2H2, 

H, O, OH 和主要 PAHs 的摩尔分数都有所降低. C2H2, 

H 和 PAHs 的降低会减速 HACA 过程以及碳黑的初

生成核, 这对碳黑的形成有抑制作用, 而 O 和 OH 的 

 

 

图 8  4 种火焰中 A1, A2, A3 和 A4 的最大摩尔分数随化学计量混合分数的变化情况 
(a) A1(C6H6); (b) A2(C10H8); (c) A3(C14H10); (d) A4(C16H10) 
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图 9  4 种火焰中最大颗粒密度随化学计量混合分数的变化

情况 

降低有利于碳黑的形成. 最终的结果显示, 在较小的

stZ 时, 与 O2/N2 下的值相比, O2/CO2 气氛下最大颗粒

密度下降了至少一个数量级. 这说明氧化占主导作

用, 表面成长占次要位置, 并且热效应对最终碳黑的

生成量影响较大. 

火焰 B 和 C 以及火焰 A 和 D 相比, 无论是在

O2/CO2还是在O2/N2下, 氧气浓度增加时, C2H2, H, O, 

OH 和主要 PAHs 摩尔分数都有所升高, C2H2, H 和主

要 PAHs的最大值变大, 这会加速 HACA过程和碳黑

表面增长，可能会促进碳黑的生成, O 和 OH 的最大

值变大, 这更有利于碳黑的氧化. 但最终的结果显示

氧气浓度增加时碳黑生成量均变大, 这说明此时表

面成长占主导作用, 氧化占次要位置. 

3  结论 

本文基于详细的化学反应机理和 HACA 碳黑生

成模型 , 在不同的化学计量混合分数下 , 研究了

O2/N2 和 O2/CO2 气氛中乙烯对冲扩散火焰的燃烧特

性及火焰结构对碳黑生成的影响. 结论如下. 

3.1  O2/CO2 与 O2/N2 气氛下碳黑生成的共同点 

1) 随着 stZ 的增大, 滞止面移向氧化剂侧, 气流

在滞止面燃料侧的轴向速度不断地增大, 停留时间

变小, 在氧化剂侧的轴向速度不断地减小, 停留时间

增大, 这对碳黑的形成有抑制作用. 

2) 随着 stZ 的增大, 降低了单位质量气体混合物

中燃料的浓度, 燃料的热解速率下降, C2H2 的存在范

围变窄, 碳黑初生区的 C2H2 摩尔浓度减小, 这对碳

黑的生成有抑制作用. 此外, O 和 OH 的存在范围变

宽, 在高温区的燃料侧存在大量的 O 和 OH, 这有利

于碳黑前驱物和初生碳黑粒子的氧化. 

3.2  O2/CO2 与 O2/N2 气氛下碳黑生成的不同点主
要是热效应和化学效应引起的 

1) 热效应: CO2 比热容比 N2 的比热容大, 引起

O2/CO2 气氛下火焰温度的显著下降. 这使得燃料的

热解速率降低, C2H2 及 H 的浓度进一步下降; 同时, 

与碳黑生成相关的反应的速率也降低, 从而对碳黑

的生成有抑制作用. 

2) 化学效应: CO2 直接参与有关碳黑生成和氧

化的反应(CO+OH=CO2+H). 当燃料侧存在大量 CO2

时, 将使 H 浓度降低, OH 浓度增加, 抑制 HACA 过

程, 而燃料侧 OH 的增加更有利于氧化碳黑前驱物

PAHs和初生碳黑粒子, 对碳黑的形成有一定抑制作用. 

3) 绝热火焰温度相同的火焰A (O2/N2气氛)和火

焰 B (O2/CO2 气氛), 其温度峰值相差不大, 两者的最

大颗粒密度相近. 而火焰 C (O2/CO2 气氛)和火焰 D 

(O2/N2 气氛)的摩尔化学计量比相同, 其温度峰值相

差较大, 且 O2/CO2 气氛下碳黑的最大颗粒密度下降

了一个数量级. 这表明 CO2 的热效应对碳黑生成量

的影响更大. 
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