[bookmark: _Hlk165325854][bookmark: _Hlk165676018]微重力下复杂燃料液滴蒸发及自着火模拟[footnoteRef:1] [1: ] 


[bookmark: _Hlk165503679][bookmark: _Hlk165509873]摘 要：微重力环境下多组分液滴燃烧的研究，对于在喷雾燃烧模拟中表征实际燃料燃烧特性，提高模拟准确性十分重要。本研究构建了考虑液相传热传质机制的、适用于多组分的单液滴燃烧数值模拟模型，并将多组分模型燃料模拟结果与单组分正烷烃相对比。模拟结果发现多组分燃料中高挥发性组分先蒸发、低挥发性组分后蒸发这一现象和液相内有限的传质速率相耦合，造成了低挥发性组分在液滴表面积累，降低了燃料挥发性，延长了液滴着火延迟时间和液滴燃烧寿命。因此，对于匹配实际燃料整体物理化学性质构建的燃料模型，可能受此影响表现出不同于实际燃料的液滴燃烧性质。
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[bookmark: _Hlk164622718]石油基运输燃料的喷雾燃烧作为火箭、飞机、船舶等大型运输机械的主要能源利用形式，其特性研究对于发动机的设计和数值模拟的精确性非常重要。喷雾燃烧过程包括燃油喷射、液体破碎、蒸发、扩散燃烧等紧密耦合的子过程。
喷雾燃烧过程中，燃料存在的基本单元为燃料液滴。在远离喷嘴的喷雾稀疏区域，液滴在空间上高度分散，彼此间相互作用微弱。而在靠近喷嘴的喷雾稠密区域，液滴在流动效应的影响下聚成液滴群，作为整体参与燃烧过程。为了深入研究喷雾燃烧的基础科学问题，自上世纪70年代起，许多研究选择忽略液滴间的相互作用、雷诺数（Re）主导的强制对流和瑞利数（Ra）主导的自然对流，将复杂的喷雾燃烧问题简化为单个液滴在微重力环境下的燃烧[1,2]。这种简化方法利用了一维球对称结构的简单性，再通过折算有效系数的方法，间接地研究在复杂情境下的燃料燃烧特性 [3,4]。
目前单液滴燃烧研究的对象多为单组分液滴，而实际使用的石油基运输燃料均为组分复杂的多组分混合物，在燃烧过程中存在优先性蒸发现象：挥发性强的组分（通常为碳原子数低的“轻”组分）会优先挥发，率先出现在气相；挥发性弱的组分（通常为碳原子数高的“重”组分）会延迟挥发，被滞留在液相，由此造成气相和液相中组分分布的差异，影响液滴燃烧过程。在构建表征实际燃料的模型时，学者往往更加关注实际燃料整体的物理化学性质，而忽视了多组分带来的优先性蒸发性质。
本研究关注多组分液滴的微重力燃烧模拟，分析优先性蒸发现象及其对于液滴燃烧特性的影响，以此加深对实际燃料喷雾燃烧的理解，并指导构建表征实际燃料的模型。全文共分四节，第一节介绍了石油基运输燃料及表征燃料的模型构建方法，以及目前的单液滴燃烧的研究；第二节详细介绍了微重力液滴燃烧的数值计算模拟模型，并构建了四种模型燃料；第三节比较了模型燃料（多组分）和正烷烃（单组分）在液滴燃烧表现上的差异；第四节得出结论，总结全文。



[bookmark: OLE_LINK2]1 介绍
1.1  复杂燃料与替代燃料模型
石油基运输燃料有着组分繁多、涵盖多碳氢族和宽碳原子数范围的特点，主要成分包括饱和烷烃、芳香烃和少量烯烃。在研究中通常将其和生物质运输燃料统称为复杂燃料。复杂燃料不仅组分复杂，而且不同地区不同季节生产的同一型号燃料的组分也有一定的差异，其复杂性使得在数值模拟中完整输入所有组分变得不现实。因此，引入替代燃料（surrogate fuel）模型[5]去表征实际复杂燃料成为了解决这一问题的关键。
[bookmark: _Hlk164628997]替代燃料模型的选择对于准确模拟复杂燃料的燃烧特性至关重要。目前，单一组分替代燃料模型虽然简单易用，例如采用正癸烷代表煤油[6]、正十二烷代表柴油[7]，但往往只能匹配部分燃烧性质。相比之下，考虑3-6个组分数的离散多组分模型则更具优势，它能够在合理的计算开销范围内，更全面地反映复杂燃料的特性。Dooley等人[8,9]匹配了分子量、氢碳比、碳烟指数阈值和衍生十六烷值等物理化学性质。Yu等人[10]匹配了-CH3、-CH2-、-CH2-CH=CH-等特定官能团含量。Narayanaswamy等人[11,12]以气相燃烧特性（着火延迟时间、层流火焰速度）作为匹配目标。Wang等人[13]从化学反应动力学出发，通过匹配热解小分子（C2H4、CH4、C3H6、1-C4H8、i-C4H8、H2、苯和甲苯）的含量来表征复杂燃料。Yang等人[14]综合这几种方法，匹配复杂燃料热解过程中重要小分子（CH4、C2H4和C3H6）的含量，以及一些重要的燃烧特性参数（氢碳比、碳烟指数阈值和衍生十六烷值等）。需要注意的是，上述研究主要针对复杂燃料在物理化学性质上所表现出的“整体平均值”进行研究，而忽略了喷雾燃烧过程中复杂燃料气相液相组分变化造成的物理化学性质的变化。针对这一点，虽然有一些研究[15,16]通过匹配复杂燃料的蒸馏曲线来体现液滴蒸发及燃烧过程中的燃料特性变化。然而，通过对多组分液滴蒸发及燃烧进行系统分析，从而构建或改进模型燃料的研究仍然相对匮乏。
1.2  微重力单组分单液滴燃烧研究
[bookmark: _Hlk165145726]微重力下的单组分液滴燃烧研究可以为喷雾燃烧提供更具有基础性、实用性的物理模型。液滴燃烧模型始于20世纪50年代Godsave提出的D2定律，即液滴直径的平方随时间线性减少[17]。其中假设液滴气相为准稳态，火焰面温度为绝热火焰温度，刘易斯数为1，不考虑碳烟和辐射，液滴始终处于沸点。Law[1]进一步分析了扩散、对流、多组分、微爆炸等因素对于D2定律的影响。此外，冷火焰[18]、碳烟[19]、辐射[20]、非稳态效应[21]等因素也逐渐被纳入考虑。
第一次微重力液滴燃烧实验由Kumagai等人[22]在1957年开展。实验对象为正庚烷，之后的液滴燃烧实验在扩展到其他重要燃料（如正辛烷、正癸烷[23]等）的同时，也发现了悬挂液滴纤维丝对燃烧的影响[24]、碳烟壳的形成[25]、火焰熄灭模式[26]等重要现象。本研究重点关注的是多组分单液滴由于优先性蒸发所表现出的和单组分单液滴在燃烧行为上的差异，因此只将单组分作为对比，不会进行过多的分析，更多内容可以参考近年来有关单液滴燃烧的综述文章[27,28]。
1.3  微重力多组分单液滴燃烧研究
由于复杂燃料中各组分的物理化学性质（挥发性、输运特性、化学反应性等）存在差异，单组分液滴燃烧研究在描述多组分液滴燃烧过程时面临较大的不确定性。早在上世纪80年代，研究者便开展了多组分液滴微重力燃烧实验，Wang等人的研究[29]发现在燃烧的初始阶段，多组分液滴的蒸发行为呈现出类似于蒸馏的特点，即各组分根据饱和蒸气压（或沸点）的顺序依次蒸发。近年来，多组分液滴燃烧研究受到广泛关注。一方面是因为多组分燃料更能准确真实地反映复杂燃料的实际组成，有助于预测其真实的燃烧特性，对于完善喷雾燃烧中的液滴蒸子模型有着重要意义。例如，对于喷雾燃烧模拟中广泛使用的小火焰方法[30,31]，其用于模拟的火焰结构基于层流火焰模拟。已有研究指出液滴蒸发对于火焰结构的影响不能忽略[32–35]，因此多组分液滴燃烧模拟可以通过计算气相的组分分布和化学反应源项，验证和修正小火焰模型。另一方面，多组分液滴燃烧过程中会出现膨化（puffing）、微爆炸等单组分液滴燃烧中难以观察到的现象 [36–38]，而这些现象均和多组分液滴中组分挥发性差异有关。以微爆炸为例，挥发性强的组分在液滴表面处迅速蒸发，但受液相传质速率限制，液滴内部的挥发性强的组分无法及时输运至液滴表面，出现了液滴表面为高沸点、低挥发性组分，液滴内为低沸点、高挥发性组分的情况。随着燃烧过程中液滴的升温，当液滴内部低沸点组分温度超过沸点时，液滴内部开始产生气泡并增长，最终气泡破裂并破坏原有的液滴结构，引起微爆炸。可以看出，无论是更加准确的反映复杂燃料燃烧特性，还是描述分析微爆炸等特殊现象，组分挥发性差异导致的优先性蒸发都在发挥着显著的作用，这同样也是本研究关注的重点。
在多组分液滴蒸发研究中，Senda等人[39]指出优先性蒸发会造成多组分燃料在燃烧室内的空间分布不均匀。Ra等人[40]通过数值模拟发现单组分和多组分燃料虽然在喷雾贯穿距离上的表现相似，但具体组分在喷雾过程中的时空分布完全不同。Itani等人[41]发现，环境温度较低的时候，复杂燃料的优先性蒸发较强。在耦合了气相燃烧的多组分液滴蒸发研究中，Stagni等人[42]研究发现优先性蒸发影响参与燃烧的气相组分的时空分布，进而影响着火延迟时间。Won 等人[43]研究了优先性蒸发对多组分燃料贫燃吹熄特性的影响。Shastry 等人[44]发现复杂燃料的优先性蒸发影响火焰结构和火焰传播速度。在上述耦合气相燃烧的研究中，虽然没有对于单液滴燃烧的直接数值模拟，但是气相源项的计算则使用了多组分单液滴蒸发模型。其中最为被广泛使用的是Abramzon 和 Sirignano开发的A-S模型 [2]，其原理如图1所示，利用折膜理论将对流对液滴表面气相传热传质的影响折算成薄膜内的传热传质作用，并假设气相处于准稳态，液相为无限传热传质模型。A-S模型由于其运算速度快，被广泛用于喷雾燃烧，但是该模型忽视了液相内的温度梯度和组分浓度梯度，同时气相准稳态假设与液滴燃烧的真实情况也存在差异。已经有一些研究分析该模型的适用范围和准确性 [21,45,46]。 
[image: ]
图1 液滴蒸发A-S模型示意图
（图片摘自 [2]）
在多组分液滴燃烧研究中，Huang等人[47]通过对复杂燃料国产航空煤油RP-3的蒸发及燃烧实验发现。多组分液滴和单组分单液滴在D2定律上存在明显差异。Kitano等人[48]发现单组分模型燃料无法准确模拟航空煤油Jet-A单液滴燃烧过程中液滴直径的变化，尤其是在燃烧的初始阶段，并构建了正十二烷、异辛烷和甲苯的三组分模型作为替代燃料模型。Liu等人[49]发现以液滴燃烧速率为目标设计的双组分模型难以准确描述火焰位置及碳烟壳位置。Bonanni等人[50]使用正十二烷、甲基环己烷、间二甲苯作为Jet-A的替代燃料，发现反应性较强的正十二烷由于低挥发性主要保持在液相中，导致了更慢的燃烧速率。Fredrich等人[51,52]使用了正癸烷、正丙基苯、正丙基环己烷作为航空煤油替代物的替代燃料，发现随着环境压力的增加，优先性蒸发对液滴半径变化的影响更加显著。Farouk等人[53]基于6种烷烃构造了三种和目标燃料Jet-A有着相似燃烧目标参数的三组分替代燃料模型，发现优先性蒸发导致液滴寿命期间气相组分化学反应性变化剧烈，影响贫燃熄火等燃烧行为[54,55]。罗磊等人[56]使用气相准稳态假设，利用气化Peclet数（液滴表面回归率/液相传质系数）表示优先性蒸发程度，系统分析了温度、压强、对流强度对于多组分液滴优先性蒸发程度的影响。
综上，多组分液滴燃烧数值模拟对于深入研究喷雾燃烧行为有着实际意义。大多数相关数值模拟使用液相无限快传热传质假设，虽然起到了简化模型的作用，但是无法研究液滴内传热传质对于优先性蒸发的影响。此外，对于碳氢燃料来说，碳原子数（或相对分子质量、密度）和饱和蒸气压（或沸点）高度相关，复杂燃料的碳原子数分布直接影响着优先性蒸发行为，但是目前还缺少碳氢燃料中碳原子数对于液滴燃烧及燃料优先性蒸发行为的研究。
2 数值模拟方法
本研究采用有限体积法对于一维球对称多组分单液滴自着火燃烧进行模拟。与以往的研究相比主要的差别以及面临的挑战是：（1）考虑了液滴内的流动和传热传质，气相和液相的速度场在气相和液相内分别连续，在气液界面处不连续但是符合一定的边界条件，气液相的耦合给气液界面处的数值计算收敛带来了难度。（2）液相存在多种碳氢燃料，增加了气液界面边界条件的非线性，给界面求解带来难度。在气液界面，温度和质量分数并非先验已知的，而是必须从耦合能量方程、质量守恒方程、气液相平衡方程的非线性方程组中求解。（3）气相使用的反应动力学机理需要可以将多种碳氢燃料作为初始燃料。
文中用到的符号如表1所示。
[bookmark: 中文表序_2][bookmark: 中文表题_4]表1 数值计算中符号列表
	符号
	含义
	单位

	r
	半径位置
	m

	h
	比热焓
	J/kg

	ρ
	密度
	kg/m3

	
	单位体积放热率
	W/m3

	q
	热通量
	W/m2

	V
	扩散速度
	m/s

	Y
	质量分数
	-

	
	单位体积组分生成率
	kg/(s∙m3)

	v
	流动速度
	m/s

	T
	温度
	K

	p
	压强
	Pa

	
	饱和蒸气压
	Pa

	
	相变潜热
	J/kg

	d/D
	 液滴直径
	m

	D0/r0
	初始液滴直径/半径
	m

	φ
	当量比
	-

	+（下标）
	气液界面气相边界
	-

	-（下标）
	气液界面液相边界
	-

	inf（下标）
	无穷远气相边界
	-

	j（下标）
	组分索引
	-

	l/liquid（下标）
	液相
	-

	g（下标）
	气相
	-

	0（下标）
	气液界面
	-


2.1  守恒方程及边界条件
本研究模拟的是一维球对称多组分单液滴自着火燃烧，对应的实验条件为Tanabe等人的液滴自着火实验[57,58]。在微重力环境条件下，液滴进入温度、压强恒定的腔体中发生自着火燃烧，由于没有重力带来的自然对流和外界流场带来的强迫对流影响，液滴本身及周围的物理场可以简化为一维球对称问题。球坐标下，能量守恒方程和组分守恒方程可以分别表示为式（1）和式（2）：


                         (1)

                    (2)
气相和液相有着相同的方程形式，本质上都是一维对流扩散方程。式（1）为能量守恒方程，从左到右以此描述了能量的时变项、体积项、对流项、扩散项、源项。其中体积项是网格边界变化对单位体积能量的影响。对流项是燃料扩散燃带来的斯蒂芬流和温度变化带来的密度差异造成的流动的共同影响。源项在液相中只有在气液界面处出现，表征气液界面处液相的蒸发损失，在气相中，除气液界面处的蒸发源项外，还包括化学反应造成的源项。式（2）为组分守恒方程，各项含义与能量守恒方程基本一致。需要说明的是，在本研究中并没有考虑热辐射效应，以及索雷特效应（Soret Effect）和杜福尔效应（Dufour Effect）等二阶扩散效应。
此外，还需要连续性方程（式（3））描述气相液相内部的流动。左边三项分别为时变项、体积项、流体运动项，其本质是当地质量守恒。

                      （3）
[bookmark: OLE_LINK3]液滴数值模拟共有三个边界条件：液滴中心、气液界面、气相外边界。其中液滴中心处作为球对称中心，有着式（4）中所示的第二类边界条件：
;  ;  .      （4）
而气相外边界被看作是无穷远处，始终保持为初始状态，有着式（5）所示的第一类边界条件：
 ;   （5）
而气液界面处的边界条件更为复杂，同样包括质量守恒、组分守恒和气液界面的连续性。式（6）是能量守恒，气相边界传出的能量用于提供燃料蒸发所需要的汽化潜热，以及传入气相的热量。式（7）是气液界面两侧的组分守恒，并假设除燃料外的气体不会从气相进入液相。式（8）是气液界面的连续性方程，气液界面始终为不考虑厚度的薄层。同时还需要使用修正乌拉尔定律，建立燃料在液相摩尔分数和气相摩尔分数、饱和蒸气压之间的联系作为补充方程，如式（9）所示。
                        （6）
       （7）
       （8）
.                   （9）
2.2  物理化学模型
在数值模拟中，密度、比热、饱和蒸气压等物理性质和化学反应动力学机理的准确性直接影响模拟结果的可靠性。本研究考虑的燃料为C7~C13的正烷烃，这是因为正烷烃是复杂燃料中含量最多的碳氢族，同时有着许多微重力燃烧数据，希望通过正庚烷混合物液滴自着火模拟研究复杂燃料中碳原子数分布对于液滴燃烧行为的影响。
C7~C13正烷烃的液相物理性质基于以往的碳氢燃料物性研究。密度使用Sazhin等人[59]提出的烃类密度模型。导热系数则使用Latini等人提出的单组分预测方法得到每一种烷烃的导热系数，并使用Vredeveld等人提出的多组分混合方法计算混合物导热系数。比热容和活度系数的计算都基于基团贡献法，分别使用Ruzicka 和 Domalski提出的比热容基团贡献法以及UNIFAC方法[60]。扩散系数使用Tyn 和 Calus提出的扩散系数预测方法。上述未引用文献的方法都可以在碳氢燃料性质教科书[61]中找到。
C7~C13正烷烃和其他参与反应的气相组分的气相物理模型和化学反应动力学机理全部来自于Chang等人[62]发展的机理。图2是文献中对于C5-C20的正烷烃的零维着火延迟时间分析：整体来说，随着点火温度的升高，着火延迟时间缩短，中间存在随着点火温度升高着火延迟增加的负温度效应区域；随着碳原子数的增加，正烷烃的反应性增强，着火延迟时间缩短。
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图2 正烷烃零维着火延迟时间
（图片摘自[62]）
2.3  数值方法和代码实现
使用有限体积法数值求解气液相，通过将连续流体转变为若干个有固定边界的控制网格，将连续的控制方程转变为若干个离散方程。在网格划分上，液相设置半径均匀的20个网格，鉴于气相中扩散和化学反应在液滴侧的速率明显快于无穷远处，气相设置半径逐渐变大的100个网格，半径增长比率为1.05。在有限体积法中使用了交错网络结构储存信息：温度、半径、组分浓度、密度、比热容等信息存储在节点（网格中心），而流动速度、网格边界移动速度等跨网格的信息则存储在网格边界处。图3是有限体积法中交错网络结构信息存储的示意图。
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图43有限体积法中交错网络结构示意图
由于气相同时涉及化学反应（燃烧反应）和物理过程（扩散及扩散引起的斯蒂芬流），且两个过程特征时间尺度差异较大，化学求解所需的时间精度远超物理求解。因此为了在保证求解精度的同时减少计算开销，使用在燃烧数值模拟中广泛使用的Strang差分法[63]拆分物理、化学过程：先求解1/2 时间步长的物理过程，再求解完整时间步长的化学过程，最后求解另1/2 时间步长的物理过程，之后再利用气液界面处边界条件计算燃料蒸发量，利用连续性方程更新速度场并计算网格边界变化，从而进入下一个时间步长。在数值计算格式上。时间离散格式使用全隐式的向后欧拉差分格式，时间步长为10-5s，空间离散格式使用三阶迎风格式，空间网格大小最大为0.3mm。因为时间步长的选取受到化学求解精度的限制，计算过程中库朗数较小，从步长选取来看稳定性较好。
计算代码基于python平台，利用cantera模块求解燃烧反应，并利用numpy模块加快矩阵运算速度，利用scipy模块加快方程求解速率。计算资源使用云计算服务器，单个液滴着火算例机时消耗约为100-200机时。
2.4  数值模拟模型燃料选取
[bookmark: _Hlk165411905]本研究选取了4种C7~C13正烷烃的混合物作为模型燃料，其化学组成如下表2所示。每种燃料的平均碳原子数均为10，与常见复杂燃料国产航空煤油RP-3的平均碳原子数接近。这四种模型燃料的选取策略体现了复杂燃料替代模型研究的两种思路。（1）b1和b4中，有着平均碳原子数的C10的摩尔分数最高，其他组分随着碳原子数的增加或减少，摩尔分数逐渐降低，呈现出类似于伽马分布的分布模式，这种分布模式在连续性替代燃料研究中得到了广泛应用[64]。由于复杂燃料多为石油在一定温度范围内分馏的产物，这种形式的分布可能也更加贴近实际组分分布。（2）b2和b3则是由不含C10的组分混合组成，混合后平均碳原子数为10，这类设计方法在介绍部分提到的多组分离散模型燃料研究中较为常见。进行液滴燃烧模拟时，采用的工况参考典型单液滴燃烧实验，确定为环境温度1000 K，压强5 bar，液滴直径0.75 mm，判断液滴着火的标准是气相火焰处温度超过2000 K并维持10 ms以上。
表2 模型燃料中不同碳原子数正烷烃摩尔分数
	燃料
	C7
	C8
	C9
	C10
	C11
	C12
	C13

	b1
	
	
	25%
	50%
	25%
	
	

	b2
	
	
	50%
	
	50%
	
	

	b3
	
	50%
	
	
	
	50%
	

	b4
	6%
	12%
	17%
	30%
	17%
	12%
	6%


3 结果与讨论
3.1  模型验证
通过正庚烷、正十二烷液滴微重力燃烧模拟和实验的对比验证模型的准确性。图5是正庚烷液滴燃烧模拟和实验数据的对比结果。可以看到正庚烷在5 bar时液滴着火延迟时间和实验比较相符，1bar时在900~1000 K温度范围内与实验比较相符，而低温燃烧着火延迟则与实验存在一定误差。误差原因可能和反应机理在1bar不够准确有关，图4中右图同时画出了零维反应器中着火延迟时间和温度的关系，可以注意到在700K时，不考虑液滴中组分扩散时间的零维反应着火延迟已经长于实验中液滴燃烧着火延迟。
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图4 正庚烷液滴燃烧模拟与实验对比验证
图5是正十二烷液滴微重力燃烧模拟和实验数据的对比。正庚烷类似，5 bar下液滴燃烧着火延迟时间和实验值比较相符，1bar下着火延迟时间随温度的变化趋势和实验相符，但是在具体数值上存在一定的误差。由于航空煤油实际使用环境多为高温、中高压，因此可以认为本研究构造的模型可以模拟实际液滴燃烧的着火燃烧行为。
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图5 正十二烷液滴燃烧模拟与实验对比验证
3.2  模型燃料单液滴燃烧表现
图6是正烷烃与模型燃料着火延迟时间对比。对于C7~C13正烷烃，零维着火延迟时间随着碳原子数的增加，呈现略微减少的趋势。这是因为这些正烷烃有着相似的分子结构和反应动力学机理，随着碳原子数增加，反应性增强。着火延迟时间略微减少也和实验数据[65]以及正烷烃的衍生十六烷值（反应燃料的点火性能）的规律[66]相符。对于四种和正癸烷（C10）碳原子数相同的模型燃料，其零维着火延迟时间也非常接近正癸烷（在图中几乎完全重叠）。
而液滴着火延迟时间则呈现出不同于零维着火延迟的规律，液滴着火延迟时间随着碳原子数的增多显著增加。这是因为碳原子数越多的正烷烃挥发性越差，燃料从液滴中蒸发到气相的过程变慢。无论是对于正烷烃还是模型燃料，液滴着火延迟时间均显著高于零维着火延迟，说明蒸发过程是液滴着火时间的主要控制过程。四种模型燃料的液滴着火时间均长于正癸烷，这是因为虽然从正烷烃的模拟结果来看，着火时间和碳原子数接近线性关系，但是由于液滴内传质速率的限制，当液滴表面的低碳原子数组分快速蒸发时，液滴内部的低碳原子数组分无法及时补充到表面。因此，混合物液滴的蒸发受到限制而变慢，着火延迟时间变长，混合物b4的着火延迟时间相比于正癸烷更加接近于正十一烷。
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[bookmark: _Hlk165317535]图6 正烷烃与模型燃料着火延迟时间对比
（黑色为零维反应器内着火延迟时间，红色为液滴着火延迟时间）
图7是正烷烃与模型燃料液滴燃烧过程中直径的变化。对于C7~C13正烷烃，液滴呈现出相似的直径变化规律：直径先因温度升高密度降低而略微变大，随后以在直径平方-时间图像上线性下降的规律逐渐变小，这也和单液滴燃烧D2定律一致。液滴寿命随着碳原子数的增加而增加。四种模型燃料呈现了不同于单组分的性质，在直径平方-时间图像上下降呈现先快后慢的趋势。其中模型燃料b4在燃烧后期速率过慢，这是因为随着液滴表面温度升高，达到碳原子数较少的烷烃的临界温度，数值计算代码运行过程中收到了相关的异常警告，后续将进一步完善代码中燃料接近临界温度处的物性参数计算。在本研究中将不会对模型燃料b4燃烧后期的性质进行分析。
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图7 正烷烃与模型燃料液滴燃烧过程直径变化
为了进一步表示液滴燃烧过程中液相传热传质和优先性蒸发耦合特性，图8显示了模型燃料b1在燃烧过程中的液相组分分布。在燃烧刚开始时，受到优先性蒸发特性影响，液滴表面的轻组分迅速蒸发，之后由于液滴内部有限的传热传质系数，液滴表面消耗的轻组分无法及时得到液滴内部轻组分的补充，最终在液滴表面轻组分摩尔分数逐渐下降，重组分逐渐累积。
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图8 模型燃料b1（25%正壬烷，50%正癸烷，25%正十一烷）液滴燃烧过程中液相组分分布
图9是液滴燃烧过程中液滴表面燃料分布的变化，重组分（正十一烷）摩尔分数在燃烧过程中从25%上升至55%，轻组分（正壬烷）的摩尔分数从25%下降至7%。液滴表面的组分含量直接影响到气液界面相平衡，从而影响燃料的蒸发。这解释了混合物呈现出和单组分不同燃烧行为的原因：随着液滴表面重组分含量的升高，燃料的蒸发速率变慢，从而呈现出直径平方-时间图像上先快后慢，液滴寿命长于单组分液滴的现象。
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图9模型燃料b1液滴燃烧过程中表面组分分布变化
图10和图11展示了模型燃料b2和b3在液滴燃烧过程中液相燃料分布的变化。相较于b1，b2和b3呈现出更为分散的组分分布特征，这一特点使得它们和正癸烷相比在燃烧过程中表现出更为明显的差异。尤其是对于b3液滴，燃烧开始后液滴表面几乎全部为重组分（正十二烷），此时轻组分（正辛烷）的蒸发速率受到液相内传质速率控制。考虑到b2和b3这种组分设置策略在多组分离散模型燃料研究中十分常见，因此对常见模型燃料进行液滴蒸发或燃烧模拟研究有助于更准确地评估模型燃料在模拟复杂燃料燃烧过程中的适用性和局限性，特别是考虑优先性蒸发和液相传热传质的耦合造成的和实际燃料的偏离。
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图10 模型燃料b2液滴燃烧过程液相燃料分布
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图11 模型燃料b3液滴燃烧过程液相燃料分布
为了直接分析优先性蒸发对气相组分分布的具体影响，在数值模拟中关闭了化学反应项，聚焦于液滴的蒸发过程。图12展示了模型燃料b1在蒸发过程中的气相组分分情况。从图中看到，重组分（正十一烷）由于饱和蒸气压相对较低，在蒸发的中后期才参与蒸发，并在气相中形成较高的浓度分布，而轻组分由于相对较高的饱和蒸气压，前期便已参与蒸发，并由于液相内的传质速率限制了了其蒸发速率，因此轻组分的整体浓度在气相的分布比较平缓。
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图12 模型燃料b1液滴蒸发过程气相燃料分布
3.3  单液滴着火延迟时间分析
3.2节对液滴燃烧中的优先性蒸发进行了定性的分析。为了更深入地理解液滴燃烧过程中蒸发扩散和反应的耦合关系，本节将围绕单液滴燃烧中最受关注的着火延迟时间开展定量分析。图13是正癸烷液滴（D=0.75 mm,T=1000 K, P=5 bar）在液滴燃烧过程中气相零维反应着火延迟时间分布图。该图通过以下方法绘制：在液滴着火前的每一处时空网格，根据当地的气相组分、温度和压强进行零维着火模拟，并据此绘制等着火延迟时间图。图中灰色部分和彩色部分的边界为着火延迟时间为1秒的等值线。为了便于分析反应在空间上的传播，将灰色部分视为不反应的区域，从而将靠近液滴的边界作为反应传播路径，来计算反应在气相的传播速度。全图空间上可以分为四个主要区域：①区域靠近气液界面，由于蒸发吸热和向液相传热的影响，该区域温度始终较低，因此被视为不反应区。②区域反应开始出现，随着气体的流动和中间产物的扩散，反应逐渐向后传播。该区域中反应分界线的斜率可以表征传播速度，初始时传播速度较慢（斜率较大），之后逐渐趋于稳定。③区域中，反应分界线的斜率几乎一致，表明传播速度几乎稳定。在图中所示的时间尺度（0.1毫秒）下，反应传播速度约为0.03m/s。若使用更小的时间尺度，可以获得更为平滑的图像并得到更为准确的空间区域划分和反应传播速度。④区域是液滴着火的区域。为了便于分析，在本节中，我们将液滴着火定义为在当地温度、压强和气体组分下，零维反应着火延迟时间小于1毫秒。
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图13 正癸烷液滴燃烧过程气相零维反应着火延迟时间分布
在图13中，确定了④区域最早开始发生着火的A点，并根据反应传播速度找到③区域中反应开始稳定传播时对应的A’点（如图所示）。此时A’对应的零维着火时间为37ms，而A’到A点的时间间隔约为10ms，两者差值27ms。这一差值的存在可以归因为液滴持续蒸发形成的新的燃料蒸气到达反应面，加速了着火进程。从上述分析可以看出，液滴蒸发在液滴着火中发挥着重要作用：一方面，燃料蒸发形成的流动带来了反应的传播；另一方面，液滴持续蒸发的燃料显著加速了着火过程。
类似的，绘制了模型燃料b4的气相零维反应着火延迟时间如图14所示，反应传播速度约为0.023m/s，最早着火点B点对应的B’点着火延迟时间为50ms，B点和B’点时间间隔约为15ms，两者差值35ms。与正癸烷的分析对比可以发现，模型燃料b4的反应传播速度较慢，同时相同时间和位置处零维着火延迟长于正癸烷。
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图14 b4液滴燃烧过程气相零维反应着火延迟时间分布
[bookmark: _Hlk165407956]由于蒸发在液滴着火过程中的显著作用，进一步分析关闭化学反应后单液滴蒸发过程中各处零维反应着火延迟时间（采取和前文中相同的计算方法，不过此时的气相组分只包含空气和气相燃料，不包括积累的中间产物）。图15展示了正癸烷液滴和模型燃料b4液滴在蒸发过程中的零维着火延迟。反应扩散速度分别为0.015 m/s和0.011 m/s，两者比值（1.36）与液滴燃烧模拟中两者比值（1.30）接近。
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图15 正癸烷液滴和b4液滴蒸发过程中气相零维反应着火延迟时间分布
图16对比了两种燃料液滴蒸发着火延迟时间的对比，整体来看，在反应分界线内，正癸烷液滴零维着火延迟小于b4液滴，在正癸烷液滴燃烧模拟的着火延迟时间（t=0.0397 s）时，两种燃料液滴的最小零维着火延迟时间所在的位置相同，分别为15 ms和20 ms，差值为5 ms，一定程度上解释了二者液滴燃烧模拟着火延迟时间的差异（9 ms）。较低的反应扩散速度和较长的零维着火延迟时间均说明，模型燃料b4液滴整体挥发性小于正癸烷，导致了更长的液滴燃烧着火延迟时间。
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图16 正癸烷液滴和b4液滴蒸发过程气相零维着火延迟时间差值（b4时间-正癸烷时间）分布
4 结论
[bookmark: _Hlk165410029]本研究针对微重力环境下单液滴燃烧的数值模拟，构建了考虑液相传热传质机制的、适用于多组分燃料的模型，用以模拟液滴蒸发及自着火过程。参照了常见的替代燃料模型构建方法，设计了四种平均碳原子数为10的混合物模型燃料，通过将其与C7~C13正烷烃进行单液滴燃烧模拟对比发现：C7~C13正烷烃有着接近的零维反应器内着火延迟时间，但由于挥发性差异，液滴着火延迟时间随碳原子数的增加而延长。与此同时，尽管四种模型燃料与正癸烷在分子结构、平均碳原子数和零维反应器内着火延迟时间上高度相似，但在液滴着火延迟时间和液滴半径变化上却呈现出显著差异，证明了优先性蒸发对于多组分液滴燃烧的影响。本研究进一步分析了多组分液滴燃烧过程中液相、液滴表面、气相组分的变化，发现了优先性蒸发和液相内有限的传质速率相耦合造成的液滴表面重组分积累，延长了液滴着火延迟时间和液滴寿命。通过计算液滴燃烧和蒸发过程中气相当地零维着火延迟时间，发现了模型燃料相比于相同碳原子数的单组分燃料（正癸烷）的反应传播速度较慢，零维着火时间较长，同时定量分析了液滴蒸发对于液滴着火的显著影响。
通过本研究可以发现，现有的替代燃料模型主要通过匹配实际复杂燃料的整体性质得到，其能否准确适用于喷雾燃烧最好需通过单液滴燃烧模拟验证或优先性蒸发性质分析。此本研究中对燃烧和蒸发过程的分析也有助于加深对液滴优先性蒸发的理解，进而在喷雾模拟中构建更加符合实际复杂燃料的液滴蒸发或燃烧模型。本研究构建的模拟方法不仅适用于当前研究的环境条件、液滴直径和模型燃料，还具备拓展至更广泛条件、更多样燃料以及各种发动机工况下的潜力。此外，该方法还可推广至更泛用的耦合气液两相的液滴模拟研究，为未来的相关研究提供有力的工具和方法学支持。
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Simulation of evaporation and autoignition of complex fuel droplets under microgravity conditions 
Abstract: The study on multi-component fuel droplet combustion under microgravity environment is crucial for characterizing real fuels in spray combustion and improving the accuracy of the simulations. A numerical simulation model of single droplet combustion was developed for multi-component fuels, including heat and mass transfer in liquid phase. The simulation results of multi-component droplet combustion were compared with those of n-alkane droplet. It was revealed that the phenomenon where high-volatility components would evaporate first and low-volatility components would evaporate later in multi-component fuels, with the limited liquid mass transfer rate, could lead to accumulation of low-volatility components on the droplet surface. This accumulation would reduce the volatility, extending the ignition delay time and prolonging the droplet combustion lifetime. Therefore, fuel surrogate models constructed to match the overall physical and chemical properties of real fuels may exhibit droplet combustion properties differing from those of real fuels. This finding highlights the importance of accurately modeling the complex evaporation and combustion processes of multi-component fuels under microgravity environment to achieve more accurate spray combustion simulations.
Key words: microgravity; complex fuel; droplet combustion simulation

image1.png
i

“BiL”

“film”  Geonv = Geond

dcond

Sm)

Yoo




image2.png
Ignition delay time (ps)

[
1000/T (1/K)

14

Ignition delay time (jis)

12
1000/T (1/K)

14





image3.png
v, u:dr/dt

Ti+1

(P
=3
]

| ——

T

i

i

i

i

i

i

i

i

i

i

i

i

L

OK




image4.png
INFTE] / (s)

0.1

A ARIEBEEE K FEIR Tanabe(1996)

1B A

p = Sbar d = 0.75mm

O b KLEIR Tanabe(1996)

—O— FHEIRBEAE KT IR R

1B HE

[ [p = 1bar d=0.75mm

O iRkt KIEIR Tanabe(1996)
—W— R BEE KIEIR 25 R
—— FiR SR KAEIR LA R
=/ FYE R PR KIEIR =1 B R

IE / (K)

O
. L4
o Y %QD
O ‘\‘
e RS N
E":t% N \ &=
\ \ v-v—v \
| \ED \ é"’ ’
. T auln
QEDIH:I V\v/§
~e_ S 0.1} A
\‘ |:|:| N
~
* AN
600 700 800 900 1000 600 700 800 900 1000
HE /1 (K)





image5.png
0.50 1.0

IE+ =k O FRARFEA JER Tanabe(1996) | o g | ] ey O FEMRKS% KIEIR Tanabe(1996)
0.45 - |p=5bar d=0.75mm| —@— FHRILER KR B R “lp=1bard=0.75mm|  —@—EiRMEH KR Bt R
0.8 -
0.40 - 0 o
0.7 - q
~0.35 ,
© 0.6 - o o
=030 O ¢ 0.5 0
_ O O
£ od 0.4 - th
= 0251 a0 *— 0o
L 03} —
0.20 - = *—
=& 0.2 ¢
0.15 | - oo
: Pefiagn 0.1
0.10 ! : - . * 0.0 . : . . .
800 900 1000 900 950 1000

B/ (K) iE / (K)




image6.jpg
I 18] / ()

0.10

0.00

—u— Y N Ak N KIEIR I [F] (p=1)
—m— YR & K AL IR ]

A A Dbl

® ® b2

¢ D3

v v b4

4
y——
I/./
————a————§—nm
3 10 12 14 16





image7.jpg
() /. a,a

0.6

0.4
5] 18] / ()

0.2

0.0




image8.png
DD/ (5)

1.0

0.9
0.8
0.74
0.6
0.5
0.4
0.3
0.2
0.1

KAREEAs
R

0.0
0.0 0.1 02 03 04 05 06 0.7 0.8

1.0

(b) IEZ8KR

0.0 0.1 02 03 0.4 05 0.6 0.7 0.8

B / (s)

10
0.9 (o) E+—¥=
0.8+
074
0.64 1
0.54
04 RimEEEAD
k-4
034
024
0.1]
o
0.0 01 02 0.3 0.4 05 0.6 0.7 08
10
0.90
0.80
0.70
0.60
o EHREREE / ()
40
0.30
0.20
0.10
0.0





image9.png
0.6 0.8

0.4

IEERE (nCOEERDH/(-)

0.2





image10.png
DDy'/ (5

HBERBE / ()

1.0 1.0 1.0
0.9 (a) IEEﬁ 0.9 (b) IE+_E l 0.9
0.8 0.8 0.8
0.7 0.7 L 0.7
0.6 0.6 - - 0.6
0.5 - 0.5+ L 0.5
0.4 0.4 - 0.4
0.3 0.3 - 0.3
0.2 0.2 4 - 0.2
0.1 - 0.1 I 0.1
0.0 e 0.0 = —————— 0.0

00 01 02 03 04 05 06 0.7 0.8

00 01 02 03 0.4 05 06 0.7 0.8

1@ / (s)




image11.png
DD/ (5)

HBBERBE / ()

1.0 1.0

0] (@ EFE | o] (b) E+=i%

0.8 0.8+

0.7 0.7+

0.6 0.6

0.5 0.5+

0.4 0.4+

0.3 0.34

0.2 0.2

0.1 0.14

0.0 T T T T T T T T 0.0 T T T T T T T T
00 0.1 02 0.3 0.4 05 06 0.7 0.8 0.0 0.1 02 0.3 04 05 0.6 0.7 0.8

1@ / (s)

1.0
0.9
0.8
0.7
0.6
0.5
0.4
0.3
0.2
0.1
0.0




image12.png
DDy'/ ()

10 10

9 9

8 8

7 7]

6 6]

5 5]

4 4

3 3

2 2]

1 1]

0.0 0.3 0.6 0.9 1.2 15 g0 03 0.6 0.9 12
10 0.100

o] 0.090
8 0.080
7] 0.070
6] 0060 ERERDE/ (-)
5 0.050
4 0.040
3 0.030
2 0.020
1 0.010
0 . ; ; . ! 0.000

0.0 0.3 0.6 0.9 1.2 15

B / (s)

1.5




image13.png
-

(=]
—

Rr$IXEHIXERE / (ms)

S S
S S
o W





image14.png
RS EHIX AR / (ms)

-)

1/ (

rr





image15.png
RrEIXEHIXEMRE / (ms)





image16.png
10

1.5

2.0

2.5 3.0

rig/ ()

3.5

4.0




