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摘要 在双碳背景下,氨的使用及其燃烧难题的解决受到国内外学者的重视。针对改善氨燃烧问题,研究了

二维流体动力学-零维反应动力学-燃烧动力学思路,分析了滑动弧等离子体条件下氨的裂解和燃烧特性。
利用COMSOL计算软件建立了考虑电磁的二维流体计算模型,研究了滑动弧在反应器中的演化;建立了适

用于氨的零维滑动弧模型,研究了滑动弧中全电离-转捩-非平衡3个阶段的温度和组分演化规律;利用

CHEMKIN计算软件建立了燃烧模型,评估了等离子体对NH3/air混合气燃烧特性的影响,此外对在混合

气中添加CH4 进行了分析。结果表明,等离子体能够促进氨的裂解,降低氨的点火延迟时间,并且提高其层

流燃烧速度,但是在混合气中将部分等离子体条件下的NH3 替换为CH4 后,整体燃烧效果有所下降。
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Abstract The
 

use
 

of
 

ammonia
 

and
 

the
 

solution
 

of
 

its
 

combustion
 

challenges
 

in
 

a
 

two-carbon
 

context
 

have
 

received
 

attention
 

from
 

domestic
 

and
 

foreign
 

scholars.
 

To
 

address
 

the
 

problem
 

of
 

improving
 

ammonia
 

combustion,
 

this
 

study
 

developed
 

a
 

two-dimensional
 

fluid
 

dynamics-zero-dimensional
 

reaction
 

dynamics-
combustion

 

dynamics
 

idea
 

to
 

analyze
 

the
 

cracking
 

and
 

combustion
 

characteristics
 

of
 

ammonia
 

under
 

gliding
 

arc
 

plasma
 

conditions.
 

A
 

two-dimensional
 

fluid
 

calculation
 

model
 

considering
 

electromagnetism
 

was
 

devel-
oped

 

using
 

COMSOL
 

calculation
 

software
 

to
 

study
 

the
 

evolution
 

of
 

gliding
 

arc
 

in
 

the
 

reactor;
 

A
 

zero-di-
mensional

 

gliding
 

arc
 

model
 

applicable
 

to
 

ammonia
 

was
 

developed
 

to
 

study
 

the
 

evolution
 

of
 

temperature
 

and
 

components
 

in
 

the
 

three
 

stages
 

of
 

total-ionization,transition
 

and
 

non-equilibrium
 

in
 

the
 

gliding
 

arc;
 

A
 

combustion
 

model
 

was
 

developed
 

using
 

CHEMKIN
 

calculation
 

software
 

to
 

evaluate
 

the
 

effect
 

of
 

plasma
 

on
 

the
 

combustion
 

characteristics
 

of
 

NH3/air
 

mixture,
 

and
 

in
 

addition
 

the
 

addition
 

of
 

CH4 to
 

the
 

mixture
 

was
 

also
 

investigated.
 

The
 

results
 

show
 

that
 

plasma
 

can
 

promote
 

the
 

cracking
 

of
 

ammonia,
 

reduce
 

the
 

ignition
 

delay
 

time
 

of
 

ammonia,
 

and
 

increase
 

its
 

laminar
 

burning
 

velocity,
 

but
 

the
 

overall
 

combustion
 

effect
 

decrea-
ses

 

after
 

replacing
 

NH3 with
 

CH4 in
 

the
 

mixture
 

under
 

partial
 

plasma
 

conditions.
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  全球气候变化成为越来越多人关注的议题,减
少碳排放,改善温室效应成为人们共同的祈愿。

2020年我国发布的《新时代的中国能源发展》白皮

书中明确提到,中国要大力推动化石能源到非化石

能源的转化[1]。在此背景下,可替代的低污染燃料

被众多学者提出,如乙醇、二甲醚(DME)
 

、生物柴

油和氢气等[2-5],与此同时新型无碳燃料氨(NH3)的
使用发展同样吸引了人们的兴趣。氨(NH3)是一

种氮氢化合物,是重要的氢基燃料,燃烧产物仅有

水、氮气和少量的氮氧化合物是氨气的巨大优势[6]。
由于氨产业基础较强,并且0.8

 

MPa的条件下就可

以压缩成液体,氨气可大规模地用于地方能源储存

以及持续运输[7-10]。此外氨气相比于氢气储存成本

更低,相同条件下纯氢气的储存成本大约是氨气的

27倍[11]。氨中氢的质量分数达到17.6%,并且能

量密度为22.5
 

MJ/kg,可与化石能源媲美。氨气由

于刺激性气味的特性,发生泄露时很容易被察觉,能
够在危机发生时极大的减少损失。但是想要将氨气

发展为运输燃料,仍然要解决2个主要问题:一是燃

烧质量差、层流燃烧速度慢、可燃性范围窄和点火极

限较高,导致燃烧时循环变异性高[12];二是NOx 排

放量较高,超过了制定的标准排放量[9]。但这些问

题都可以借助等离子激励燃烧进行解决。
等离子体是区别于物质固态、液态、气态3种状

态之外的第4种状态[13],其在流动控制[14-15]和点火

助燃[16]领域都有广泛的研究和应用。作为等离子

体点火助燃应用的形式之一,滑动弧是一种由于气

流作用,在2个或者多个电极之间发生的具有周期

性自振荡的放电过程,因具有的气体快速加热能力

和丰富的反应动力学特性,有望成为激励燃烧的主

流方案,越来越受到研究团队的青睐。
近年来,Hong等人建立了低电子能的 N2/H2

等离子体动力学模型来进行非平衡等离子体对合成

氨的研究[17]。Taneja等人利用 NH3 分子与CH4
分子的相似性,将经过实验验证的CH4/O2/He等

离子体机理通过简单地取代转化为NH3/O2/He机

理,并在此机理中加入目前已知仅有的2个包含

NH3 电子碰撞截面的数据库:LXCat(www.lxcat.
net)网站上的 Morgan和 Hayashi数据库,最终模

拟了等离子体辅助裂解和燃烧的纳秒放电过程,得
出等离子体具有降低点火延迟时间的功效[18],而后

其研究团队也对反应路径进行了分析[19]。Faingold
等人首先组装建立了NH3/O2/He机理,并且运用

ZDPlasKin代码和CHEMKIN代码相结合的零维

求解器进行了测试,运用不同的脉冲放电频率和脉

冲数,在常压和中高温(600
 

K~1
 

500
 

K)的条件下

分析了其对点火延迟时间的影响,结果分析较高数

量的脉冲数可以显著减少点火延迟时间,较高的脉

冲频率可以允许较低的初始点火温度[20]。Sun
 

等

人研究了在预混式旋流燃烧器与滑动弧放电系统中

不同氨含量与空气流量对预混 NH3/CH4/AIR火

焰稳定性和排放特性的影响,得到放电增加了 OH
自由基浓度,提高了火焰稳定性,在氨含量较高时,
滑动 弧 可 以 有 效 的 减 少 NOx 排 放 最 高 达

到30%[21]。
但是对于等离子体激励氨气点火助燃的数值模

拟仍然困难重重,主要是由于等离子体反应动力学

机理以及计算模型的缺乏,并且等离子体激励氨燃

料裂解的研究少之又少,等离子体条件下氨的燃烧

特性更是鲜有报道。基于此,本文研究了氨在等离

子体条件下的裂解和燃烧特性,省略了等离子体通

道导通并初步形成平衡电弧的阶段,重点关注电弧

形成后其演化过程、对燃料的裂解作用和对燃烧的

影响。

1 模型构建

1.1 二维流体动力学模型

使用基于有限元法的商用软件COMSOL
 

Mul-
tiphysics建立了考虑电磁的二维流体计算模型,此
模型计算滑动弧的时空演化,以此得到零维滑动弧

模型的输入条件。反应器三维几何结构如图1所

示,反应器由高压电极和地电极构成,入口半径

9
 

mm,高压电级半径4
 

mm,出口半径4
 

mm,入口

流速245
 

m/s,腔体总深度38
 

mm。
结合实验估算平衡电弧的温度和体积作为此模

型的初始条件。在局域温度平衡假设下,电导率可

以看成是温度和压力的函数[22-23],所以滑动弧的温

度可以根据实验截取到的平均功率和电导率估算

获得:

P=VplσE2 (1)
式中:P 为滑动弧电源功率;E 为滑动弧内部的电

场强度;Vpl 为滑动弧体积。其中电导率可从数据

库获得(如GPLAS,见西安交通大学电气工程学院

气体放电等离子体数据库。http://plasma-data.
net)。
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滑动弧体积则需要依托于实验图像计算,也可

以进行估算得到(见式2)。

D=
k
p

(2)

式中:D 为滑动弧直径,单位为 m;p 为环境压力,
单位为Pa;参数k取决于电极结构和气体混合物。

图1 反应器模型三维视图

COMSOL多物理场模型计算的是平衡滑动

弧,虽然不能准确的计算出滑动弧的温度,但可以模

拟出滑动弧的形态和长度,此模型需要求解斯托克

斯方程组:

∂ρ
∂t+

‱(ρu)=0 (3)

∂ρu
∂t+ρu

·‱u=‱ -pI+μ (‱u)+(‱u)T    +

j×B (4)

ρCp
∂Tg

∂t +ρCp ‱Tg·u  -‱k·‱Tg  =

Qp+QJoule
 +Qh+Qrad

 +τ∶‱u (5)
式中:ρ为密度;u 为流体的速度;p 为压力;μ 为流

体黏度;I为单位矩阵,FL=j×B 为动量守恒方程

中的洛伦兹力项;Cp 为气体的比热容;Tg 为气体温

度;k为热导率。
除此之外,还需在模型中添加麦克斯韦方程组

以描述电磁场的变化。

E=-‱V (6)

j=σ(E+u×B) (7)
‱j=0 (8)

‱B=μ0j (9)
式中:σ为电导率;B 为磁感应,B=‱A,A 是磁矢量

势。气体物理参数(μ、Cp、k、σ)取自气体放电等离

子体数据库(GPLAS)。模型使用的边界条件如表

1所示。入口流场为流量245
 

m/s,平均功率P 分

布在阴极上,速度在壁面处具有无滑移条件,在出口

处压力为101
 

325
 

Pa(1
 

atm)。

表1 COMSOL模型的边界条件

位置 流场 热传递 电场 磁场

阳极 0 n·‱T=
 

0 V=0 n×A=
 

0
阴极 0 n·‱T=

 

0 P=535
 

W n×A=
 

0
入口 245

 

m/s n·‱T=
 

0n·‱ϕ
 

=
 

0 n×A=
 

0
出口 101

 

325
 

Pa n·‱T=
 

0n·‱ϕ
 

=
 

0 n×A=
 

0
壁面 0 n·‱T=

 

0n·‱ϕ
 

=
 

0 n×A=
 

0

1.2 纯氨气等离子体机理构建

整合建立的氨气等离子体机理主要包括电子碰

撞反应、带电粒子反应中的电荷转移反应和解离复

合反应、激发态反应。其中电子碰撞反应来自LX-
Cat网站上的

 

Morgan(见 Morgan
 

Database:www.
lxcat.net,

 

1987)和 Hayash(见 Hayashi
 

Database:
 

www.lxcat.net,
 

1987)数据库,带电粒子和激发态

反应主要来源文献整合,并且根据一些计算方法验

证,激发态反应均采用Fridman和Starik估算。

1.3 零维反应动力学模型

结合零维等离子体动力学求解器ZDPlsKin[24]建
立了适用于氨气的零维滑动弧等离子体计算模型,此
模型忽略掉滑动弧内部温度和粒子的不均匀性,以一

个点来表示整段弧,考虑了反应加热、滑动弧与周围

空气对流换热、滑动弧的增长对温度的影响等。使用

此模型可以得到滑动弧1个重燃周期随时间的温度

演化和组分演化规律。此处建立的滑动弧的等离子

体反应动力学模型,方程如下:

dNi  
dt =∑

jmax

j=1
Qij(t)

   

i=1,2,…,ispeciesmax (10)

Ng

γ-1
dTg

dt =∑
jmax

j=1
±δεj·Rj +Qheat (11)

式中:Qij(t)是第j个反应对第i个粒子的源项;Tg

为气体温度;Ng 为等离子体总密度;γ 为比热比;

∑
jmax

j=1
±δεj·Rj 为反应热源项;Qheat 为其他热源,在

不同的阶段有不同的源项。
此处使用实验和COMSOL流体仿真结合的形

式确定模型的输入条件。零维滑动弧计算模型需要

以下输入条件:

1)有效输入功率;

2)滑动弧随时间变化的长度;

3)滑动弧随位置变化的速度;

4)滑动弧平均温度。
当电压足够时,反应器中高压电极和地电极在

距离最短处附近击穿,进而形成电弧放电。在形成

电弧后,随着纯氨气流的推动使滑动弧拉长以及对

流换热和辐射等产生热损失,当输入功率增加的能

量不足以抵消热损失时,气体温度开始下降。但是
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电场依然存在,导致电弧中电子温度远高于气体温

度,当电弧被拉长到一定长度时,电弧熄灭并开始在

电极最短处重燃。
结合这个物理过程对零维模型做了简化和设计,

图2给出了模型的阶段所对应的滑动弧物理过程。
模型在第1阶段赋值较大的电子温度和根据式(1)估
算到的气体温度,使电极间的物质在较短时间内发展

成为平衡电弧的物理状态。在第2阶段时电弧(局部

热平衡等离子体)已经形成,此时电子温度等于气体

温度,气体温度来源考虑了不同的热增加和热损失,
此时功率输入的能量还能维持电弧稳定。随着电弧

长度继续增长,在达到一定的转捩条件后,滑动弧进

入第3阶段非平衡阶段。此时电弧中热损失远大于

热输入,气体温度迅速下降,但是由于依然存在电场

可以给电子输入能量,导致电子温度远大于气体温

度。最后到达1个时间节点后电弧熄灭,完成1个周

期的循环。其中前2个阶段电子能量基于麦克斯韦

分布,在第3阶段电子温度则是基于玻尔兹曼分布。

图2 滑动弧物理过程和模型阶段对应图

滑动弧一个周期的持续时间可以从实验功率中

得到,部分实验功率如图3所示,图中有较多功率增

长而后降低的峰值,表示着滑动弧发生多次重燃熄

灭周期。在每个周期中功率最低时,标志着滑动弧

开始重燃,随着弧长增加,功率也随之增大。为了使

用求解器进行计算,此处需要截取一段滑动弧重燃

到熄灭的功率,本次研究截取的是图中粉红色背景

下的功率,红色较深处代表滑动弧开始重燃,颜色变

淡后表示滑动弧长度增加弧内温度下降,在功率最

高时滑动弧熄灭。从图3中可以看出,滑动弧在1
个重燃周期内时间范围为13.66

 

~
 

20.49
 

ms,从重

燃到熄灭持续了6.8
 

ms。

图3 滑动弧反应器的实验功率

2 模型计算结果与讨论

2.1 二维流体模型计算结果

在二维流体计算模型中得到的滑动弧的演化情

况,在20.49
 

ms时刻的位置和温度如图4所示,此
时刻对应着滑动弧长度为最大值,即将熄灭,温度在

1
 

500
 

~2
 

000
 

K附近。

图4 滑动弧温度

在整个周期内长度和速度演化如图5、图6所

示。在此重燃周期内的起始点13.66
 

ms时刻时滑

动弧重燃,此时滑动弧在整个周期内长度最短,平均

温度最高。随着时间的推移,滑动弧长度开始增加

伴随着温度下降,速度则是主要由结构和入口流量

决定,由于出口相较于入口较小,所以在位置接近出

口距离处速度骤增。滑动弧经过6.8
 

ms的演化,在
20.49

 

ms时再次熄灭。

图5 滑动弧长度演化

图6 滑动弧速度演化
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2.2 零维滑动弧模型计算结果

在零维滑动弧模型中得到该段滑动弧温度演

化、粒子密度演化等数据。
在截取的重燃周期内,得到的滑动弧气体温度

如图7所示,0.8
 

μs前设置的电子温度和气体温度

都较高且保持不变,滑动弧内为高度电离状态,对应

滑动弧的重燃时刻,此时模型处于全电离阶段,在本

文中此阶段并不是关注的重点。随后滑动弧进入平

衡-转捩阶段,滑动弧会受到滑长度增大等影响产生

热损失,气体温度开始降低,但是此阶段电子温度仍

等于气体温度。在6.8
 

ms时滑动弧熄灭,滑动弧熄

灭之前气体温度维持在4
 

200
 

~5
 

000
 

K的高温并

且持续下降,滑动弧熄灭之后温度迅速下降至900
 

K,与同功率相似结构的实验[25]对比(见图8)良好。

图7 一个周期内滑动弧气体温度演化

图8 反应器出口处气体温度实验与仿真对比

由于入口处通入的是纯氨气体,所以主要聚焦

于等离子体对氨的裂解作用。气体从入口到出口大

约需要16
 

ms,此时间范围内主要分子密度的演化

如图9所示。其中NH3 在等离子体的作用下分解

成了大量的燃料碎片NH2 和NH,而它们中的一部

分又会在等离子体作用下继续分解,最终形成大量

的H2 和N2。约化电场的大小在全电离阶段为150
 

Td左右,在此阶段较高的电子温度使总粒子数密度

快速增加,因此约化电场大小急剧降低;在平衡-转
捩阶段总粒子数密度变化较小,约化电场变化同样

较小;6.8
 

ms时滑动弧熄灭等离子体通道断开,此
后作用在粒子上的电场强度为0

 

Td。16
 

ms后粒子

到达反应器出口处,与空气结合进行燃烧。

图9 滑动弧中主要分子演化

2.3 燃烧模型计算结果

在燃烧模型中采用 Wang
 

Z
 

H等人组建的以氨

气为主要成分的新型氨气机理———CEU-NH3
[26],

此机理包括
 

H2/CO合成气子机理、NH3 反应子机

理、以及含碳氢化合物反应的C1-C4 子机理。将纯

氨气体经滑动弧裂解后的产物(反应器出口的粒子

密度)代入到燃烧模型中进行计算,通过在模型中设

置燃料和空气当量比的不同,研究有无等离子体混

合气火焰传播速度和点火延迟时间变化情况。

2.3.1 层流火焰燃烧速度

在反应器出口处,经滑动弧等离子体裂解后的

氨气与氧化物空气结合燃烧,此研究设置未燃气体

温度值为300
 

K。在不同当量比下的层流传播速度

如图10所示,横坐标为当量比,纵坐标为层流火焰

传播速度。随着当量比从0.85增加到1.25,火焰

传播速度整体上先增大后减小。未施加等离子体

时,当量比为1.1左右其火焰传播速度最大,施加等

离子体后此当量比向着更大的数值推移。

图10 NH3/air混合气在不同当量比下的

层流传播速度(未燃气体温度300
 

K)

与未加等离子体相比,其层流火焰燃烧速度相

差1~2个数量级。等离子体对NH3 的层流火焰燃

烧速度作用明显,主要原因可能是NH3 在等离子体

条件下大量裂解成了H2。
在NH3/air的混合气中加入 CH4,使燃料中

NH3 与CH4 的比例为1∶1,研究将裂解后的氨燃

料部分替换为甲烷后,在不同当量比下其层流燃烧
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速度的变化情况,结果如图11所示。对比结果发

现,未施加等离子时,在 NH3/air混合气中添加

CH4 其层流燃烧速度增加;施加等离子体后,添加

CH4 对燃烧速度效果仍有提升,但与未添加CH4
相比整体效果有所下降,主要原因可能是加入的

CH4 稀释了等离子体对氨裂解的影响。

图11 NH3/CH4/air混合气(燃料比例1∶1)在不同当

量比下的层流传播速度(未燃气体温度300
 

K)

2.3.2 点火延迟时间

使用均质封闭模型计算点火延迟时间,设置未

燃气体温度为1
 

200
 

K,在较高初始温度下研究点

火延迟时间的变化,以区分施加等离子体与施加高

温的作用。计算结果如图12所示,未施加等离子体

时,在研究的当量比范围内点火延迟时间变化较小,
在百毫秒量级,而经过滑动弧等离子体裂解后,其点

火延迟时间在微秒量级,结果表明在较高的初始温

度下滑动弧等离子体仍显著的降低了NH3 的点火

延迟时间,数值大约在4个数量级。

图12 NH3/air混合气在不同当量比下的点火

延迟时间(未燃气体温度1
 

200
 

K)

在混合气中加入CH4,使燃料中 NH3 与CH4
的比例为1∶1,研究将裂解后的氨燃料部分替换为

甲烷后,在不同当量比下点火延迟时间的变化情况,
结果如图13所示。在添加CH4 后滑动弧等离子体

条件对减小点火延迟时间仍然有较好的效果,但是

相较未添加CH4 整体效果有所下降,可能是因为

CH4 需要一定的时间进行裂解,从而增加了总的点

火延迟时间。对比图12发现,两种混合气都未施加

等离子体时,在添加 CH4 后点火延迟时间影响

较小。

图13 NH3/CH4/air混合气(燃料比例1∶1)在不同当量比

下的点火延迟时间(未燃气体温度1
 

200
 

K)

3 结论

本文结合二维流体动力学模型-零维反应动力

学模型-燃烧模型对滑动弧等离子条件下氨裂解和

燃烧特性做了研究。建立了考虑电磁的二维流体动

力学模型对滑动弧形态进行分析;构建并理论验证

了纯氨气等离子动力学机理,建立了零维滑动弧模

型,得到滑动弧中1个重燃周期的温度和组分演化

规律;最后在燃烧模型中评估了等离子体作用对燃

烧的影响。
结果表明,反应器入口通入流量为245

 

m/s的

纯氨时,经有效平均功率为535
 

W 的滑动弧等离子

体裂解后产生大量的H2,其中零维求解器中得到的

反应器出口温度与实验对比良好。相比于未施加等

离子体提高了层流燃烧速度1~2个数量级以及降

低4个数量级的点火延迟时间,此外将一部分等离

子体条件下氨燃料替换为甲烷后,整体燃烧效果有

所减弱。
需要注意的是,在反应器中通入的是纯氨气体

并没有氧化物,所以在反应器内部并不考虑燃烧反

应;在燃烧模型中燃料并没有考虑滑动弧未作用的

部分,考虑的仅是受到滑动弧作用的氨气体,结果可

以作为后续研究的参考。此外纯氨等离子体动力学

机理仍然处于初步阶段,未来需要对机理更加准确

的理论和实验验证。
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