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ABSTRACT: Based on 15 kW one-dimensional download 
furnace, comparative experimental research on pollutant 
emissions from flue gas recycled combustion and air 
combustion were developed. It is found that for flue gas 
recirculation(FGR) combustion, the burnout rate of coal 
decreases 4.6%; In the flue gas, CO concentration increases a 
little, NOx and SO2 concentration in flue gas increased 
significantly, while the emission rate of NOx decreases. 
Electrical low pressure impactor(ELPI) measurement shows 
that there are two peaks in size distributions of PM10 mass 
concentration of both combustion conditions, but peaks in FGR 
combustion move to larger particle size. Observations of 
scanning electron microscope(SEM) and energy dispersive 
X-ray(EDX) show that PM10 in both experiments have the 
similar morphology and components. Analysis of inductively 
coupled plasma(ICP) show that most minor elements and trace 
elements distribution in PM10 from both combustion conditions 
are similar except Se. Se content in PM10 from FGR condition 
is significantly higher than that in air combustion, which might 
due to the promoted reaction between CaO and SeO2 by high 
H2O vapor concentration in FGR combustion. 

KEY WORDS: flue gas recirculation; oxy-fuel combustion; 
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摘要：基于 15 kW一维下行燃烧炉，对烟气再循环富氧燃烧

和常规空气燃烧 2 种工况下的污染物排放特性进行对比研

究，发现烟气再循环富氧条件下煤粉燃尽率下降 4.6%，烟

气中CO浓度略有增加，而NOx和SO2的浓度大幅增加，但NOx

转化率显著下降；静电低压撞击器(electrical low pressure 
impactor，ELPI)的测量结果表明，两工况排放颗粒物在 1~10 

m区间都存在 2 个峰值，但烟气再循环富氧燃烧 
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工况下颗粒双峰向大粒径方向移动。扫描电镜(scanning 
electron microscope，SEM)结合X–射线能谱(energy dispersive 
X-ray，EDX)的观测分析发现，颗粒物烟气再循环富氧燃烧

工况和空气燃烧工况下PM10的微观形貌和主要成分基本相

同。颗粒物的电感耦合等离子体(inductively coupled plasma，
ICP)分析表明，2 种工况下PM10中的次量元素和大部分痕量

元素分布基本一致，但烟气再循环富氧燃烧工况下PM10中

Se的含量要明显高于空气工况，这可能是由于该工况下烟气

中水蒸气含量较高，促进了CaO与灰中SeO2的反应。 

关键词：烟气再循环；富氧燃烧；颗粒物；排放特性 

0  引言 

烟气再循环富氧燃烧技术，被视为是未来减少

电站锅炉CO2排放的有效方法[1]，在全球极端气候

频繁出现，需要减排CO2的大背景下，世界各国正

在为实现其商业化应用而努力。作为烟气再循环富

氧燃烧系统的一部分，污染物的排放问题必须解

决。燃煤烟气中的主要污染物包括SO2、NOx、颗粒

物等。这些污染物的控制技术是否可采用常规空气

燃烧的控制方式，取决于其污染物的形成机制和排

放特性。 
烟气再循环富氧燃烧工况气态污染物的研究

较多[2-4]，颗粒物的研究比较少见。盛昌栋[5]在沉降

炉上研究了O2/CO2燃烧时矿物质的转化和细灰颗

粒的生成特性，并与空气燃烧进行了对比，研究表

明，O2/CO2燃烧不影响煤飞灰中的主要矿物质相的

种类，但影响各矿物相量的组成；相同氧气浓度条

件下，O2/CO2燃烧减少了细灰颗粒的生成量；盛昌

栋认为O2/CO2燃烧对矿物质转化和细灰生成的影

响主要体现在颗粒燃烧温度上。Santoro[6]通过分析 
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空气和O2/CO2燃烧生成的总灰的反应性，发现

O2/CO2燃烧飞灰的反应性和空气条件下没有不同。 
关于O2/CO2气氛对元素气化的影响，Zheng[7]等

人利用分析化学热力学计算发现相同氧气浓度下，

O2/CO2和空气燃烧相比，气相中As、Pb、Hg、Cd
和Se化合物含量非常相近，燃烧介质改变对气相中

As、Pb、Hg、Cd和Se化合物的总量没有影响；O2/CO2

气氛燃烧产生的蒸汽相中Cl和其碱金属化合物分

布相对空气燃烧条件下变化很小；尽管燃烧介质中

CO2非常过剩，但硫酸盐化过程仍是灰分中的主要

反应。王泉海[8]采用化学热力平衡分析方法研究了

在煤燃烧和气化过程中产生的烟气里面矿物质元

素的形态及分布。研究发现，一个大气压下，1 073~2 

073 K温度范围内，煤中Na、Fe、Si等矿物质在还原

性气氛下的蒸发量要大于在氧化气氛下的蒸发量，

尤其是Fe元素和Si元素。这表明O2/CO2气氛下颗粒

物中Na、Fe、Si等矿物元素含量可能会有所增加。

Veranth[9]利用Skippy详细的动力学模型计算发现环

境气体CO2浓度提高会导致还原金属组分的平衡分

压降低，从而金属元素蒸发量降低，形成更少的亚

微米颗粒物，该研究结果说明O2/CO2气氛下煤中以

难熔氧化物形式存在的矿物元素在PM10中的含量

可能会有所降低。 
上述关于颗粒物的研究主要是通过沉降炉的

实验以及理论计算获得的。由于采用的是模拟烟气

氛围，与实际烟气再循环富氧燃烧工况差别很大。

本文采用实际烟气再循环富氧燃烧系统，围绕其以

颗粒物为主的各项污染物排放情况开展了实验研

究，为烟气再循环富氧燃烧技术的进一步发展提供

支持。 

1  实验 

1.1  采样 
本实验在一维下行炉上进行，一维炉基本参数

如下：总高 3.2 m，内径 150 mm，外径 700 mm，最

高耐温 1 600℃，额定功率 15 kW，烟气速度约 2 m/s，
通过炉体保温，炉体表面温度小于 50℃。实验时一

次风全部为循环烟气，二次风为烟气和来自液氧罐

的纯氧的混合气体，烟气循环之前经过袋式除尘

器、两级冷凝器和加热器，以减少烟气中的灰尘和

水分，保护风机和阀门等设备。实验系统详细描述

见文献[10]。 
固定燃烧源PM10的采样方法有 2 种：源环境采

样和稀释后的大气环境采样，本文使用ELPI 13 级

撞击器，进行稀释后大气环境采样，通过文献调研
[11]以及预实验发现两级稀释综合稀释比选择

70~80，能保证烟道内颗粒物基本维持原始状态，

不会使挥发性无机矿物蒸汽在采样枪内达到饱和

而凝结。按照国家标准GB/T 16157—1996《固定污

染源排气中颗粒物测定与气态污染物采样方法》，

选择倒U形方形水冷套管式一级冷却器低温侧采样

口P10，采样点温度 150℃，烟气成分的测点亦布置

在此处。 
13 级颗粒物的分级粒径范围分别是：0.030~ 

0.063，0.063~0.109，0.109~0.173，0.173~0.267，
0.267~0.407， 0.407~0.655， 0.655~1.021， 1.021~ 
1.655，1.655~2.52，2.52~4.085，4.085~6.56，6.56~ 
9.99 μm，其中级数越低，颗粒粒径越小。 

本文实验工况为 27%氧气浓度的烟气再循环

富氧燃烧(27%氧气)和空气燃烧，这样的 2 个工况

下炉体温度分布相似，氧气过量系数均为 1.3，给

粉量 3.2 kg/h。 
1.2  煤粉特性 

实验煤粉来自北京第一热电厂，采用激光粒度

分析仪分析得到煤粉的平均粒径为 88.3 μm。煤的

工业分析如表 1 所示，煤的元素分析结果见表 2。 
表 1  燃料煤的工业分析 

   Tab. 1  Proximate analysis of experimental coal   % 

Mar Var Aar FCar

4.28 36.06 12.36 47.30 

表 2  燃料煤的元素分析 
 Tab. 2  Ultimate analysis of experimental coal    % 

Car Har Nar Oar Sar

66.93 3.82 1.08 11.11 0.42 

1.3  样品分析 
采样前采样膜和采样后带样品的膜在干燥器

中放置，直到恒重，然后用百万分之一天平称重得

到质量粒径分布。 
对各级颗粒物做场发射扫描电镜–X 射线能谱

(SEM-EDX)分析，来观察分析颗粒物的微观显微形

态。对颗粒物做电感耦合等离子原子发射光谱仪

(ICP-AES)和电感耦合等离子质谱仪 (ICP-MS)测
试，分析其中的元素含量等化学成分信息。 

2  结果与讨论 

2.1  实验工况基本参数 
2.1.1  炉体温度分布 

图 1 为 2 种工况炉体温度分布。可以看出，烟
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气再循环富氧燃烧工况首节炉温比空气工况高大

约 50℃，其他测点温度相同，因此认为两工况下炉

体沿程温度分布基本相同。 

1 250 
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图 1  炉体沿程温度分布 

Fig. 1  Temperature distributions along the furnace 

2.1.2  烟气成分及燃尽率 
表 3 所示为两工况下所测烟气成分。从表 3 可

以看出，烟气再循环富氧燃烧工况下干态烟气中

CO2的体积浓度达到了 82.3%，远高于空气燃烧工

况的 15.9%，氧气的体积浓度为 6%，和空气燃烧

工况下的 5%相近，计算发现烟气再循环富氧燃烧

工况下水蒸气的体积含量为 15.6%，空气燃烧工况

为 6.8%。烟气再循环富氧燃烧工况下烟气中SO2和

NOx浓度与空气工况差别较大，SO2浓度是空气工况

的 1.86 倍，NOx浓度是空气工况的 1.47 倍。换算成

燃料中元素转化率，烟气再循环富氧燃烧工况燃料

S的转化率为 86.5%，空气工况为 86.3%，这说明不

同燃烧气氛对S的转化率没有影响；烟气再循环富

氧燃烧工况下燃料N的转化率为 27.4%，空气工况

为 34.6%，这说明烟气再循环富氧燃烧过程中NOx

转化率降低，O2/CO2气氛较空气气氛下NOx排放减

少，主要原因有三：一是O2/CO2气氛下高浓度的CO2

会 与 煤 或 煤 焦 发 生 还 原 反 应 生 
成大量的 CO，在煤焦表面发生 NO/CO/Char 的 
反应，促进了NO的降解；二是NOx再循环经过火焰

区又被挥发分析出的还原组分分解掉；三是循环

NO x 和燃料氮相互作用，进一步减少了NO x 的 
生成[12]。 

用马弗炉对煤灰进行灼烧，测试其可燃物含

量，计算得到烟气再循环富氧燃烧工况煤灰燃尽率

为 90.2%，空气工况为 94.8%，尽管炉体温度分布

相似，但烟气再循环富氧燃烧工况煤灰燃尽率下降

4.6%，这可能是由于CO2的高比热特性导致该工况

下煤粉颗粒燃烧温度降低，从而燃尽率降低。 

表 3  平衡态烟气组成 
Tab. 3  Flue gas constitution under steady state 

项目 ϕ (CO2)/% ϕ (O2)/%
ρ (SO2)/ 

(mg/m3) 
ρ (NOx)/ 
(mg/m3) 

ρ (CO)/ 
 (mg/m3)

空气 15.9 5.0 800 1354 12.5 
27%氧气 82.3 6.0 1463 1993 102.9 

2.2  PM10质量浓度粒径分布 
图 2 是两工况下PM10的质量浓度粒径分布，其

中横坐标为相应粒径区间的中位径。 
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图 2  质量浓度粒径分布 

Fig. 2  Size distribution of mass concentration 

从图 2 可以看出，2 种工况下PM10质量浓度粒

径分布都具有 2 个峰值，空气工况峰值粒径区间为：

0.063~0.109 和 2.52~4.085 μm，烟气再循环富氧燃

烧工况峰值粒径区间为：0.109~0.173 和 2.52~ 
4.085 μm，一个峰在亚微米区域，主要是由易挥发

物质的气化、成核、凝并、超微米颗粒的破碎以及

内在矿物聚合和脱落形成的；另一个峰在超微米区

域，主要通过颗粒破碎、矿物质熔融等过程形成。

两工况质量浓度粒径分布都随着粒径的增大而增

加。烟气再循环富氧燃烧工况的 2 个尖峰位置相对

空气工况来讲向大颗粒方向略有移动，这主要是由

于颗粒燃烧温度较低引起的。27%氧气浓度的烟气

再循环工况 0.1 μm以上颗粒相对空气工况具有更

高的质量浓度。 
2.3  PM10微观形态对比分析 

从质量浓度粒径分布看出，烟气再循环富氧燃

烧工况下 1 μm以上颗粒排放浓度高于空气工况，因

此重点对 1 μm以上颗粒物形貌进行了比较分析。分

析结果表明，烟气再循环富氧燃烧工况和空气工况

下PM10的微观形貌和主要成分基本相同，烟气再循

环富氧燃烧工况下，由于颗粒燃烧温度低，PM10颗

粒中含有更多未燃尽碳和碳烟颗粒。两工况相貌对

比见图 3，图 3 为第 9 级 1.655~2.52 μm的颗粒，左

边为空气工况，右边为烟气再循环富氧燃烧工况，



38 中  国  电  机  工  程  学  报 第 29 卷 

很容易看出右边图中颗粒表面存在着一些未燃尽

炭黑颗粒，这是由于烟气再循环富氧燃烧工况燃尽

率低所造成的。 

2 μm  

 

1 μm  
(a) 空气-9，15KX             (b) 氧气-9，30KX 

图 3  颗粒物微观形态对比 

Fig. 3  Comparison of microstructure of PM 

2.4  PM10中次量元素分布与富集 

实验考察了颗粒物PM10在两工况下次量元素

的变化，选择 4 种常见矿物元素：Al、Mg、Ca和S
进行分析。图 4 分别为 4 个元素的质量含量粒径分

布。可以看出，在 4 种元素质量含量随粒径变化在

两工况下具有相似的分布规律：Al质量含量随着粒

径增大而增加；Mg质量含量随着粒径增大而减小；

Ca和S质量含量均随着粒径的增大先减少后有微小

的增加。 

比较两工况下各元素在各粒径区间含量的值，

考虑分析过程中误差的引入，发现 Mg、Al、Ca 和

S 4 种元素在两工况下相应粒径区间的含量基本没 
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图 4  次量元素质量浓度粒径分布 

Fig. 4  Size distribution of mass  
oncentration of minor elements 

有差别。分析结果表明，在 2 种不同工况所产生的

颗粒燃烧温度和烟气成分的差异不足以给Mg、Al、
Ca和S 4 种元素在PM10中的含量带来明显的影响。 

4 种元素中，PM1中含量低于PM1+中含量的是

Al，这是因为Al大多存在于高岭石、粘土等矿物中，

高温下矿物破碎或者分解后Al都以难熔氧化物形

式存在，其气化主要是通过CO还原成易挥发的次氧

化物或者元素单质的途径进行。单质Al沸点 2 

5 1 8℃，A l元素的常见氧化物A l 2 O 3 熔点为 
2 050℃，可发现Al很难气化，因此小于 1 μm飞灰

颗粒中Al含量非常少；Mg、S和Ca在PM1中含量高

于PM1+中含量。煤中元素若与有机质或硫化物结合

在一起，则燃烧中较易蒸发，进而会在飞灰颗粒上

随粒径而富集；若与矿物组分如硅酸盐和氧化物等

结合在一起，则不挥发或者难挥发[13]。Mg和Ca在
煤中部分以低沸点化合形态存在，因此在PM1上有

一定的富集。S单质及其氧化物沸点非常低，但是

部分S以硫铁矿形式存在，因此其在颗粒物中沸点

低的化合态容易气化，在小颗粒上体现富集，沸点

高的如硫铁矿的赋存形态体现在 1~10 μm颗粒上的

分布规律。 
2.5  PM10中痕量元素分布与富集 

煤中含有多种痕量的重金属元素，排放到大气
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中就成为有毒的污染物，分析这些元素在煤燃烧过

程中的行为对控制有重要意义。本文通过测定 8 种

元素(Pb、Co、Cu、Zn、Ni、Cr、Se、Cd)在两工况

颗粒物PM10中的质量分布，得到这些元素随粒径变

化的富集规律。 
借鉴文献[14]，定义元素相对富集因子为 

ad/E ij icR C C A= ×                (1) 

式中：Cij为某种痕量元素i在第j级飞灰颗粒上的质

量含量，μg/g，j=1, 2, …, 12；Cic表示该元素在空

干基煤样中含量，μg/g；Aad为煤的空干基灰分含量。

根据相对富集因子的定义，可以发现元素质量含量

和相对富集因子随粒径变化趋势完全相同，此处选

取相对富集因子图进行分析。图 5 所示为痕量元素

相对富集因子随粒径变化规律。 
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图 5  痕量元素相对富集因子 
Fig. 5  Relative enrichment factors of trace elements 

从图 5 可以发现两工况下Cu、Zn、Cd、Ni、
Cr 5 种痕量元素质量含量粒径分布和在PM10富集

程度基本相同；烟气再循环富氧燃烧工况下Co和Pb
质量含量粒径分布和在PM10富集程度低于空气工

况，与颗粒燃烧温度较低有关。 
烟气再循环富氧燃烧工况下Se质量粒径分布

和在PM10中富集程度高于空气工况，实验煤种富含

CaCO3，其分解产物CaO会与SeO2发生反应[15]，

700~800℃[16]时生成CaSeO3，有水气存在的条件下，

200~698℃时生成产物为CaSeO4⋅2H2O，在 200℃以

下，产物为CaSeO4。烟气再循环富氧燃烧条件下烟

气中水蒸气含量 15.6%，空气工况下烟气中水蒸气

含量为 6.8%，采样口位置温度为 210℃，高浓度水

蒸气的存在有利于促进CaO与SeO2的反应，因此此

处采得的飞灰PM10中Se的含量高于空气工况。 

3  结论 

1）虽然 2 种工况的炉温相近，但由于烟气再

循环富氧燃烧条件下烟气中CO2的高比热容和煤气

化吸热反应的发生，造成煤粉颗粒的燃烧温度相对

较低，煤粉的燃尽率下降 4.6%，在采样得到的颗粒

中含有较多的未燃尽碳和碳烟，烟气中CO的浓度也

有一定的增加。 
2）由于烟气再循环的累积效应以及富氧条件

下烟气流量减小，导致烟气中NOx和SO2的浓度大幅

增加，NOx是空气工况的 1.47 倍，SO2是空气工况

的 1.86 倍。虽然烟气排放NOx的浓度增加，但NOx转

化率却显著下降，这主要是由于烟气再循环过程中

NOx与炉膛内煤粉发生反应引起的。 
3）2 种工况下排放颗粒的粒径分布均呈双峰分

布，一个峰在亚微米区域，另一个峰在超微米区域，

烟气再循环富氧燃烧条件下的颗粒双峰出现位置

略向大粒径方向移动，这主要是由于颗粒燃烧温度

较低引起的。 
4）烟气再循环富氧燃烧和空气燃烧工况下

PM10的微观形貌基本相同。颗粒物中的次量元素和

大部分痕量元素在PM10各粒径区间质量含量基本

一致，但烟气再循环富氧燃烧工况PM10中Se的含量

要明显高于空气工况，这可能是由于该工况下烟气

中水蒸气的含量较高，而颗粒中又富含碱性物质

CaO，促进了CaO与SeO2的反应，所以颗粒物中的

Se含量增加。 
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