
 

面向双碳目标的煤粉纯化−燃烧：纯化反应 N 转化研究
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摘　要：在“双碳”战略目标驱动下，煤炭高效清洁利用技术革新已成为能源领域的重要研究方向。

煤粉纯化−燃烧耦合技术作为新型热转化工艺，其核心在于通过预纯化过程实现燃料氮的高效脱除，为

后续燃烧环节的 NOx 源头控制提供新路径。为探究反应温度对煤粉纯化反应氮析出与转化特性的影

响，基于高温热化学转化机理，在自行搭建的 1 700 ℃ 四温区滴管炉试验台上，设置不同温度条件进行

纯化反应。结果表明：反应温度从 900 ℃ 提升至 1 300 ℃，煤气中 H2 和 CO 占比大幅度增加，煤气产

率和煤气组分均有所增加；各组分转化率有所增加，N 元素向气相的转化率从 48.26% 跃升至 83.14%，

相当一部分焦炭 N 在高温时发生转化，仅有 16.86% 燃料 N 残留在固相焦炭 N 中，这部分氮将是后续

燃烧过程中 NOx 的主要来源。当温度达到 1 000 ℃ 时，燃料 N 向 N2 的转化率超过 50%，且温度升高

能进一步提高还原成 N2 的比例，同时转化为 NH3 和 HCN 的比例也有所增加，而促进燃烧前燃料

N 的析出并还原成 N2 是煤燃烧 NOx 减排的关键所在。另一方面，神木烟煤经过纯化反应，比表面积

和孔容积大幅增加，最高分别增加为原煤的 66.3 倍和 10.5 倍，平均孔径有所减小，燃料碳架稳定性下

降，反应活性位点增加，燃料燃烧特性有所改善，且随温度升高这种改善作用进一步提升，可见纯化反

应有利于后续燃料的清洁高效燃烧。
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Abstract： Under  the  background  of “ carbon  peaking  and  carbon  neutrality” ,the  innovation  of  efficient  and  clean  coal  utilization

technologies has become a significant research direction in the energy sector. The coal purification-combustion coupling technology，as a

novel  thermal  conversion  process， focuses  on  the  efficient  removal  of  fuel  nitrogen  through  a  pre-purification  process，offering  a  new

pathway  for  the  source  control  of  NOx in  subsequent  combustion  stages.  To  investigate  the  influence  of  reaction  temperature  on  the

nitrogen  release  and  transformation  characteristics  during  coal  purification，experiments  were  conducted  at  varying  temperatures  on  a

self-constructed 1 700 ℃ four-temperature zone drop-tube furnace，based on high-temperature thermochemical conversion mechanisms.

The  results  indicate  that  as  the  reaction  temperature  increased  from 900 ℃ to 1 300 ℃， the  proportions  of  H2 and  CO in  the  coal  gas

significantly  increased，along  with  the  gas  yield  and  composition.  The  conversion  rates  of  various  components  also  increased，with  the

conversion rate of nitrogen to the gas phase jumping from 48.26% to 83.14%. A considerable portion of coke nitrogen was transformed at

high temperatures，leaving only 16.86% of fuel nitrogen in the solid phase coke，which would be the primary source of NOx in subsequent
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combustion  processes.  When  the  temperature  reached 1 000 ℃， the  conversion  rate  of  fuel  nitrogen  to  N2 exceeded  50%， and  higher
temperatures  further  increased  the  proportion  reduced  to  N2， while  also  increasing  the  proportions  converted  to  NH3 and  HCN.
Promoting the release and reduction of fuel nitrogen to N2 before combustion is crucial for NOx emission reduction in coal combustion.
On  the  other  hand， after  the  purification  reaction， the  specific  surface  area  and  pore  volume  of  Shenmu  bituminous  coal  significantly
increased，up to 66.3 times and 10.5 times that of the raw coal，respectively，with a decrease in average pore diameter. The stability of the
fuel carbon framework decreased，and the number of reactive sites increased，improving the combustion characteristics of the fuel.  This
improvement  was  further  enhanced  with  increasing  temperature， demonstrating  that  the  purification  reaction  is  beneficial  for  the
subsequent clean and efficient combustion of the fuel.
Key words：pulverized coal；purification reaction；drop tube furnace；combustion performance；conversion of nitrogen
 

0    引　　言

在“双碳”背景下，传统能源体系面临根本性

变革。然而我国以煤炭为主的能源禀赋决定了在未

来相当长的一段时间内仍离不开煤炭，煤炭是国家

能源安全的压舱石，如何引领绿色发展、实现碳中

和目标是煤炭行业发展的重中之重[1-2]。我国煤炭主

要的利用方式是燃烧发电，直接燃烧会产生大量污

染物，主要包括 NOx、SO2 与颗粒物[3-4]。其中，大

量 NOx 排放会引起光化学烟雾和土壤酸化等问题，

对生态环境造成严重威胁。为了减少燃煤过程中的

NOx 排放，各种低氮技术被学者们广泛研究，如分

级燃烧、烟气再循环和无焰燃烧技术等[5-7]。但仅靠

上述传统方法，NOx 的减排是有限的，远远不能满

足当前碳中和目标下清洁燃烧的需要 [8]。为此，大

多低氮技术结合燃烧后尾气脱硝技术，包括选择性

催化还原 (SCR)[9] 和选择性非催化还原 (SNCR) 技
术[10]，才能进一步减少 NOx 排放。

在此背景下，吕清刚等[9] 提出了循环流化床预

热燃烧技术，其具有自维持预热、燃料适应性强、

NOx 排放低、负荷调节灵活等优点。该技术原理

为：煤粉进入炉膛前，以较低过量空气系数在循环

流化床进行部分燃烧，释放热量维持流化床稳定运

行，同时将煤中大部分挥发分氮和少部分焦炭氮释

放到气相中，在还原性气氛下将大部分挥发分还原

为 N2，少量转化为含氮中间产物，而后预热产物经

旋风分离器在下行燃烧器进行燃烧，从而实现大幅

降低 NOx 排放的目的 [10]。随后，OUYANG 等 [11-13]

将预热燃烧技术进一步耦合空气分级燃烧技术，

NOx 排放可进一步降低；在此基础上，LIU 等[14-16]

将预热燃烧技术与无焰燃烧技术相结合，验证了预

热产物更容易实现稳定的无焰燃烧，且实现了 NOx

的超低排放。目前，预热燃烧技术已得到工业应用[17]。

预热燃烧技术降氮的基本原理是在燃烧前将煤中燃

料 N 析出并还原成 N2，王帅等[18] 研究表明提高预

热区温度，能够促进煤氮在预热阶段析出，从而进

一步降低 NOx 排放。然而，受限于流化床自身结构

特点，预热燃烧技术的预热温度无法超过 1 000 ℃，

这对煤氮中焦炭 N 的析出有所限制[19]。

双碳目标下煤炭燃烧面临严峻挑战，必须创新

煤炭利用方式。笔者提出了煤粉纯化−燃烧技术，纯

化反应的内涵是利用煤炭的燃料与原料双重属性，

将煤由固体燃料转变为气体，改变煤炭的燃烧反应

路径，进而解决煤燃烧的低碳性、灵活性、清洁性

难题。本文主要研究煤粉纯化反应氮元素析出与转

化特性，在自行搭建的 1 700 ℃ 四温区滴管炉上，

在不同的反应温度下，分析了出口气体组分、原煤

和反应后焦炭的孔隙结构及拉曼光谱分峰结果，详

细讨论了各组分的转化率及燃料 N 析出与转化特性。 

1    试　　验
 

1.1    试验系统

1 700 ℃ 四温区滴管炉平台主要由电加热炉本

体、测控系统、给料系统、供气系统和辅助系统等

组成，系统流程如图 1 所示。测控系统包括流量

计、温度和压力测点等，用于试验过程中气体流

量、温度、压力的检测。供气系统由气瓶提供，试

验用气包括压缩空气、O2、N2 等各路气体流量均采

用质量流量计调节。给料系统为失重式喂料机，主

要包含物料输送部分（机械部分）和电气控制部分

（包括重量信号采集、处理、控制）。辅助系统主

要包括旋风分离器、尾部烟道、灰斗等。

其中，失重式双螺旋微量给料机，给料量为

130～1 750 g/h，立式管式电加热炉加热内衬材料采

用高纯度氧化铝纤维制成，电加热元件采用硅钼

棒，电加热炉额定功率为 30 kW，炉膛加热区长度

300 mm×4 段，恒温区长度 250 mm×4 段，炉膛内径

为 82 mm，设计温度为 1 700 ℃，推荐升温速率为

1～10 ℃/min。刚玉管上下两侧采用法兰盘及氟胶

圈进行固定，法兰盘及氟胶圈通过冷却水泵抽取冷

却水箱中的水来进行冷却，冷却水箱的容量为 100 L，
冷却水泵的整体尺寸为 155 mm×85 mm×120 mm，

功率为 55 W，工作温度为 35 ℃ 左右，循环流量为

2 000 L/h，循环冷却水为自来水。燃料通过给料机
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给入后与气体发生反应，反应生成的气固两相样品

经过气固分离器分离。

原料的粒径分布由 Mastersizer2000 型粒度分析

仪测得；煤气成分（CH4、H2、CO 等）由便携式

煤气分析仪（Gasboard-3100P）进行测量；NH3 及

HCN 使用可抽取便携式检测管（GASTEC）进行测

量；NOx 由可抽取便携式检测管（KITAGAWA）进

行测量；每个工况持续 1.5 h 后，生成的尾部飞灰进

入灰斗随后收集。 

1.2    煤质及工况安排

试验以神木烟煤作为燃料，其工业分析和元素

分析、煤灰成分、灰熔融性见表 1—表 3，其中工业

分析和元素分析均采用干燥基数据；试验所用神木

烟煤粒径如图 2 所示，煤粉颗粒累计体积分数

10%、50% 及 90% 的粒径分别为 11、50、138 μm。
  

表 1    神木烟煤工业分析及元素分析

Table 1    Industrial analysis and element analysis of

Shenmu coal
 

燃料
元素分析/% 工业分析/%

热值/

MJ/kg

Cd Hd Od Nd Sd Md Ad Vd FCd Qnet

神木烟煤 77.02 4.26 12.62 1.01 0.33 0 4.76 34.60 60.64 27.61
 

  

表 2    神木烟煤煤灰成分

Table 2    Ash composition of Shenmu coal
 

燃料 SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO TiO2 SO3 K2O Na2O P2O5

神木烟煤

煤灰成分/%
28.40 12.95 10.62 30.60 1.05 0.57 10.66 0.42 1.40 0.20

 

反应温度是影响煤纯化反应过程的重要因素，

试验工况参数见表 4。反应温度分别控制在 900、
1 000、1 100、1 200、1 300 ℃,给煤量保持在 325 g/h，
风量保持在 11.4 L/min，空气当量比 λ 为 0.3。其

中，空气当量比 λ 为通入反应器内的空气量与煤粉

理论完全燃烧所需要的空气之比。
 
 

表 3    神木烟煤灰熔融性

Table 3    Ash fusibility
 

燃料 DT ST HT FT

神木烟煤弱还原性/℃ 1 140 1 150 1 160 1 180
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图 2   试验所用煤粉粒径分布

Fig. 2    Particle size distribution of pulverized coal used in test
  

1.3    数据处理方法 

1.3.1    纯化反应过程煤气产率及煤气热值

煤气产率及煤气热值式为 

Ygas =
0.79Vp

XN2Fin
（1）

 

Q= 35.19×XCH4 + 10.79XH2 + 12.64XCO （2）
其中，XN2、XCH4、XH2、XCO 分别为出口煤气

中 N2、CH4、H2、CO 的体积分数，%；Fin 为给煤
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图 1    1 700 ℃ 四温区滴管炉试验平台流程图工艺流程

Fig. 1    Flow chart of test platform of 1 700 °C four-temperature zone dropper furnace
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量，kg/h；Vp 为给入的空气量，m3/h；Ygas 为煤气

产率，m3/kg；Q 为煤气热值，MJ/m3。 

1.3.2    纯化反应过程各组分转化率

根据灰平衡假设[11]：燃料中灰分在燃烧过程中

不会参与反应以及燃烧过程中会有新的灰分生成。

在此假设下，煤粉纯化反应过程各成分的转化率

αx 为 

αx =
Å
1− A1X2

A2X1

ã
× 100% （3）

 

αChar = 100%−αx （4）
其中，A1、A2 分别为原煤和高温焦炭中灰分质

量分数；X1、X2 分别为所求转化率的组分在原煤和

高温焦炭中的质量分数；αChar 为该组分存在高温焦

炭中的占比；下标 x 可以代表某元素（H、N、C
等），也可以代表挥发分（V）、固定碳 (FC) 等。 

1.3.3    燃料 N 转化率

在煤粉纯化反应过程中，一部分燃料 N 以固相

氮的形式存在热改性焦炭中，另外一部分燃料氮以

气相氮的形式释放出去。纯化反应过程中燃料 N 的

其他转化率可由以下式计算得出： 

αNH3−N =
14× 10−6YgasρNH3

17Nf
× 100% （5）

 

αHCN−N =
14× 10−6YgasρHCN

27Nf
× 100% （6）

 

αN2−N = 100%−αNH3−N −αHCN−N −αChar−N （7）
其中，Nf 为神木烟煤中 N 元素的质量分数，

%；ρNH3 和 ρHCN 分别为高温煤气中 NH3 和 HCN 的

质量浓度，mg/Nm3；αNH3-N、αHCN-N、αN2-N、αChar-N

分别为纯化反应过程燃料 N 向 NH3、HCN、N2 的

转化率和高温焦炭中固相 N 的占比。 

2    结果与分析
 

2.1    出口气体组分分析

工况稳定后在气固分离器出口进行煤气测量，

煤气组分结果如图 3 所示。出口煤气组分主要包括

−→

N2、CO、H2、CO2，另外有少量的 CH4，体积分数

不到 0.5%，当温度提升至 1 300 ℃ 时，煤气中检测

不到 CH4，这主要是高温对 C—H 键强烈的破坏作

用所致。随反应温度升高，煤气中可燃组分占比提

高，且 CO 占比增涨幅度高于 H2 占比增长幅度；

与此同时，CO2 占比逐渐下降，尤其当反应温度增

长到 1 300 ℃ 时，CO2 占比仅 1.88%。由此可见，

随温度升高，神木煤纯化反应过程气化反应中

CO2 的还原反应有所增强，即 C+CO2 2CO，该

反应为吸热反应，温度升高，促进了反应平衡正向

移动，以至于大量 CO 的生成，当温度提升至 1 300 ℃
时，CO 占比提升至 25.19%。
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图 3   不同温度下出口气体组分

Fig. 3    Export gas components at different temperatures
 

不同温度下出口煤气热值和煤气产率如图 4 所

示。温度升高，促进了煤气化反应的发生，可燃组

分中 CO 和 H2 占比明显提高，因此煤气热值和煤

气产率都有所提高，煤气热值从 1.22 MJ/m3 提升至

4.58 MJ/m3，煤气产率从 2.16 m3/kg 提升至 2.78 m3/kg。
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图 4   不同温度下出口气体煤气热值和煤气产率

Fig. 4    Calorific value of gas and gas yield of gas
 

不同温度下出口煤气 NH3 和 HCN 体积分数如

图 5 所示。温度升高，出口气体 NH3 和 HCN 的体

积分数均有所提高，当温度增加至 1 100 ℃ 时，上

 

表 4    试验工况运行参数

Table 4    Operating parameters under test conditions
 

工况 反应温度/℃
给煤量/

（kg·h−1）

空气量/

（L·min−1）
空气当量比λ

1 900 0.325 11.4 0.3

2 1 000 0.325 11.4 0.3

3 1 100 0.325 11.4 0.3

4 1 200 0.325 11.4 0.3

5 1 300 0.325 11.4 0.3
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升趋势均有所增强，分别在 1 300 ℃ 达到最大值

0.069 8%、0.037 3%，主要原因是温度升高促进了神

木烟煤燃料 N 的析出，将在 2.2 节进行论述。
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图 5   不同温度下出口气体 NH3 和 HCN 体积分数

Fig. 5    Outlet gas NH3 and HCN concentration
  

2.2    各组分转化率及燃料 N 析出与转化特性分析

在气固分离器出口收集的纯化反应煤焦进行工

业分析和元素分析，再利用转化率式（3）计算得到

挥发分、固定碳、N 元素、H 元素、C 元素的转化

率，结果如图 6、图 7 所示。
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图 6   不同温度下挥发分和固定碳转化率

Fig. 6    Conversion of volatile and fixed carbon
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图 7   不同温度下 C、H、N 元素转化率

Fig. 7    Conversion of C、H and N elements

温度从 900 ℃ 提高到 1 300 ℃，挥发分转化率

有所提高，从 88.26% 提升至 93.40%，可见挥发分

在 900 ℃ 时就开始大量析出；然而，随着温度升

高，固定碳转化率大幅上升，从 52.55% 上升至

77.78%，可见温度是决定固定碳转化的决定性因素

之一，C 元素的转化率随温度变化的规律与固定碳

类似。

与挥发分类似，H 元素在 900 ℃ 时转化率可达

87.87%，随温度上升至 1 300 ℃ 最终升至 94.54%，

这是因为 H 元素反应活性较高，C—H 键键能较

小，在 900 ℃ 就发生大量断裂，温度进一步提升

时，对其转化率影响不大。

由于纯化反应过程空气当量比维持在 0.3，神木

烟煤始终处于强还原性气氛下，且用 NOx 检测管未

能在煤气中检测出 NOx，结合煤气成分结果分析可

知该过程燃料 N 向气相 N 转化存在 2 种路径：一是

燃料 N 转化为 HCN 和 NH3 这类 NOx 前驱物，二

是被还原成 N2。分析图 7 氮元素转化率规律可知：

温度提高能显著促进 N 元素的析出，温度从 900 ℃
提升至 1 300 ℃，N 元素转化率从 48.26% 跃升至

83.14%，可见温度是决定 N 元素析出的主要影响因

素；结合前面挥发分转化率变化不大的结果，可以

推测温度升高不仅能促进挥发分 N 的析出，也能促

进一部分焦炭 N 的析出。

通过 1.3 节计算式得出纯化反应过程神木烟煤

燃料 N 在不同温度下的转化率如图 8 所示。显然，

反应温度从 900 ℃ 到 1 300 ℃，燃料 N 向气相 N 转

化率增大，其中燃料 N 向 NH3、HCN 以及 N2 的转

化率均有所提高，当温度达到 1 000 ℃ 时，燃料

N 向 N2 的转化率超过 50%；反之，燃料 N 转化为

焦炭固相 N 比例从 51.74% 降低至 16.86%，在营造

合适的还原区的条件下，将纯化反应过程生成的

NOx 前驱物还原成 N2，焦炭固相 N 将是后续燃烧

中 NOx 的主要来源。在煤进入燃烧室前，提高燃

料 N 向气相 N 的转化率是降低煤粉燃烧 NOx 排放

的主要途径之一[20]。

在不同温度下气相 N 中各含 N 物质占比如图 9
所示。由此可知，气相 N 中 N2−N 占比均超过了

80%，说明滴管炉内部的强还原气氛将释放的燃料

N 还原成 N2 提供了良好的环境；当温度超过 1 100 ℃
时，燃料 N 向 NOx 的前驱物转化主要以 NH3-N 为

主，1 300 ℃ 时 NH3−N 的占比超过 10%。

结合前文的分析，在纯化反应过程中，煤 N 主

要分为挥发分 N 和焦炭 N，由于反应温度较高，挥

发分 N 大量析出转化为 HCN 和 NH3，由于空气当

量比维持在 0.3，仅有少量的 O 基团将 NOx 前驱物
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氧化成 NO，生成的 NO 迅速在强还原气氛下被煤

焦还原成 N2，符合 Visona 和 Stanmore 提出的如图 10
所示的燃料 N 转化模型。
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图 10   燃料 N 的 Visona-Stanmore 转化模型[21-22]

Fig. 10    Visona-Stanmore transformation model of fuel-N
 

进一步得到煤粉纯化反应过程煤 N 析出与转化

路径（以反应温度 1 300 ℃ 为例）如图 11 所示。由

此可知，纯化反应过程 83.14% 煤氮释放到气相

N 中，66.53 % 的煤氮转化为 N2，这主要得益于高

温下焦炭、较高浓度的 H2 和 CO 所具有的强还原

性能将大部分气相 N 还原成 N2；10.83% 煤氮转化

为 NH3，5.78% 煤氮转化为 HCN，可见纯化反应过

程煤氮大部分析出，释放的煤氮主要转化为 N2，这

对于后续的燃烧过程中控制 NOx 排放至关重要。仅

有 16.86% 的煤氮仍留在高温煤焦，这部分氮将是后

续燃烧过程中 NOx 主要来源。
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图 11   煤粉纯化反应过程煤 N 析出与转化路径

Fig. 11    Coal-N precipitation and transformation path during

pulverized coal purification reaction
  

2.3    原煤及不同温度下焦炭孔隙结构分析

对神木烟煤及在气固分离器出口收集的高温煤

焦进行 BET 比表面积、孔容积及平均孔径分析，结

果分别如图 12、图 13 所示。从比表面积的变化上

可以看到，经过纯化反应，神木烟煤粉的比表面积

均有较大幅度的增加，当反应温度为 1 300 ℃，比

表面积有最大值 316.2 m2/g，为原煤的 66.3 倍；从

孔容积的变化上可以看到，经过纯化反应，神木烟

煤粉孔容积有所增加，趋势和比表面积增加趋势相

近，在反应温度在 1 300 ℃ 时有最大值0.27 cm3/g，
为原煤的 10.6 倍。在煤粉纯化反应中，煤粉中挥发

分大量析出导致高温煤焦颗粒内部和表面出现较多

的孔洞，从而使燃料颗粒的空隙结构变得发达，导

致比表面积和孔容积都有所增加，可见纯化反应对

煤粉颗粒物理结构有较大的改善作用。另一方面，

经过纯化反应，煤粉的平均孔径有不同程度的减小。
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图 12   煤粉及不同温度下焦炭比表面积和孔容积

Fig. 12    Specific surface area and pore volume
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图 8    不同温度下燃料 N 转化率

Fig. 8    conversion of fuel -N
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图 9    不同温度下气相 N 中含 N 物质占比

Fig. 9    The proportion of substances in the gas -N
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图 13   煤粉及不同温度下焦炭平均孔径

Fig. 13    Average pore diameter
  

2.4    原煤及不同温度下焦炭拉曼分析

借助拉曼光谱对燃料纯化前后碳架稳定性以及

反应活性位点进行检测，结果如图 14 所示。含碳物

质拉曼光强包括 5 个峰，也即 G、D1、D2、D3、
D4，其对应的波长位置分别在 1 580、1 350、1 620、
1 530 和 1 150 cm−1 处，G 峰面积与所有峰面积之和

的比值（IG/IALL）可以体现样品的石墨化程度，其

值越大，石墨化程度越高，D3 和 D4 峰面积之和与

G 带面积之比（ID3+D4/IG）可反映碳架结构中活性

位点的数量，其值越大，活性位点越多[23]。由图 14
可知，煤粉经过纯化反应，IG/IALL 下降，且随温度

升高其值进一步减小，可见随温度升高，燃料碳架

稳定性逐渐下降；另一方面，ID3+D4/IG 升高，且随

温度升高其值进一步增大，可见随温度升高，燃料

活性位点增加，燃料的燃烧特性有所改善，与

2.3 节的孔隙结构的变化规律基本一致。
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图 14   煤粉及不同温度下焦炭拉曼分峰结果

Fig. 14    Raman peak results of pulverized coal and coke at

different temperatures
  

3    结　　论

1）温度从 900 ℃ 提升至 1 300 ℃，煤气可燃组

分 CO 和 H2 显著增加，在 1 300 ℃ 时 CO 占比提升至

25.19%，煤气热值从 1.22 MJ/m3 提升至 4.58 MJ/m3，

煤气产率从 2.16 m3/kg 提升至 2.78 m3/kg，各组分转

化率均有所提高，其中 C 元素和 N 元素的转化率提

升较为显著。

2）温度是决定 N 元素析出的主要影响因素，

温度从 900 ℃ 提升至 1 300 ℃，N 元素转化率从

48.26% 跃升至 83.14%，相当一部分焦炭 N 在高温

时发生转化。

3）在强还原气氛下，当温度达到 1 000 ℃ 时，

燃料 N 向 N2 的转化率超过 50%，且温度升高能进

一步提高还原成 N2 的比例，促进燃烧前燃料 N 的

析出并还原成 N2 是煤粉清洁燃烧的关键所在。

4）煤粉经过纯化反应，比表面积和孔容积大幅

增加，最高分别增加为原煤的 66.3 倍和 10.5 倍，平

均孔径有所减小，燃料碳架稳定性下降，反应活性

位点增加，燃料燃烧特性有所改善。
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