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ABSTRACT: The effects of gas temperature fluctuations on 
the soot inception and surface growth reactions as well as soot 
oxidation reactions are investigated. The results indicate that 
the instantaneous variations of soot mass fraction are 
influenced by the gas temperature fluctuation in both processes 
of soot inception and surface growth and soot oxidation under 
the time-averaged gas temperature of 1 500~1 800 K. The 
influences are enhanced by the increase in the fluctuation 
amplitude of the gas temperature. The gas temperature 
fluctuation results in faster rates of soot nucleation and surface 
growth reactions in the processes of soot inception and surface 
growth. The time-averaged soot mass fraction increases with 
the fluctuation amplitude of the gas temperature. While the 
increase in the fluctuation amplitude of the gas temperature 
leads to decrease in the time-averaged soot mass fraction and 
increase in the time-averaged soot particle number density 
during the processes of soot oxidation. 
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摘要：研究气相温度脉动对碳黑成核与长大反应以及碳黑氧

化反应的影响。计算结果表明，在气相平均温度为 1 500~   
1 800 K 的条件下，碳黑成核和表面长大过程以及碳黑氧化

过程中碳黑质量分数的瞬时变化都受到气相温度脉动的影

响，这种影响随气相温度脉动强度的增加而变大。在碳黑成

核和表面长大过程中，气相温度脉动加快了碳黑成核和表面

长大反应的进行，温度脉动强度的增加使得碳黑时均质量分

数增加。在碳黑氧化过程中，气相温度脉动强度的增加导致

碳黑时均质量分数减少，而时均颗粒数密度则有所增加。 
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0  引言 

碳黑生成主要源于碳氢燃料的高温热解和不完

全燃烧。燃烧排放的碳黑作为大气中可吸入颗粒物的

主要构成成分之一，对人体健康和大气环境有极大危

害[1-2]。碳黑的形成与控制近年来引起人们越来越多

的关注，已开展许多研究[3-8]。为提高燃烧效率，发

展抑制燃烧过程中碳黑生成技术，需深入了解碳黑生

成机制及影响因素，合理准确预测碳黑生成与排放。 
火焰中碳黑的生成经历气相前驱物的形成、碳

黑成核、颗粒凝并、表面长大和氧化过程[9-10]。无

论是碳黑前驱物的生成还是碳黑颗粒的生长与氧

化均涉及到复杂的化学反应机制。实际燃烧反应装

置中的均相燃烧大部分为湍流燃烧。在湍流火焰

中，碳黑前驱物的生成同时受到复杂化学动力学和

湍流脉动的影响，是湍流–复杂化学反应相互作用

的结果。而碳黑颗粒的粒径很小，其瞬时温度与气

相瞬时温度相同。气相湍流脉动是否会对碳黑的成

核、长大与氧化反应产生影响是值得进一步探讨的

问题。在描述碳黑成核、表面长大和氧化的多步反

应机制[11-12]中，各步的瞬时反应率均为气相瞬时温

度的指数函数。温度指数函数在反应速率中起主导

的影响作用，为此本文通过数值分析研究了气相温

度脉动对碳黑成核、长大和氧化反应的影响。 

1  碳黑成核、长大与氧化的 5 步反应机制 

将乙炔作为碳氢燃料燃烧中的碳黑前驱物组

分，对碳黑成核、表面长大、氧化和凝并采用如下

的 5 步反应机制[11]来描述： 
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2 2 2C H 2C(s) H→ +            (1) 

2 2 2C H C(s) ( 2)C(s) Hn n+ → + +       (2) 

2
1C(s) O CO
2

+ →             (3) 

C(s) OH CO H+ → +            (4) 
C(s) C (s)nn →               (5) 

上述 5 个反应依次称为反应 1、2、3、4 和 5。
反应 1 和 2 分别表示碳黑成核和表面长大的反应，

反应 3 和 4 分别表示碳黑被分子氧(O2)和羟基(OH)
氧化的反应[13-16]，反应 5 表示碳黑颗粒的凝并反应。

各个反应的瞬时速率[11,14,16]分别为： 

1 1 2 2( )[C H ]R k T=             (6) 
1/ 2

2 2 s 2 2( ) [C H ]R k T A=           (7) 

3 3 s 2( ) [O ]R k T A=             (8) 

4 OH 4 s OH( )R k T A Xϕ=            (9) 
1/ 2 1/ 2 2

5 p B s s2 (6 / ) ( )R C d T Nα σ ρ ρ=      (10) 

式中：k1(T)=A1exp(−E1/RT)；k2(T)=A2exp(−E2/RT)；
k3(T)=A3T1/2exp(−E3/RT)；k4(T)=A4T−1/2；[C2H2]和[O2]
分别表示 C2H2 和 O2 的摩尔密度；XOH 为 OH 的摩

尔分数；ϕOH为 OH 与碳黑颗粒的碰撞效率；Cα为

颗粒凝并速率常数；Ns为碳黑颗粒数密度，即单位

质量气体混合物中的碳黑颗粒数目；As 是单位体积

内的碳黑表面面积，可表示为 
2

s p s( )A d Nρ= π              (11) 

式中：dp 为碳黑颗粒直径。假设碳黑为球形颗粒，

其直径可由碳黑质量分数(Ys)和颗粒数密度求出，即 
1/ 3s

p
s s

6( )
Y

d
Nρ

=
π

             (12) 

2  碳黑成核与表面长大模型 

为着重研究气相温度脉动对碳黑成核、颗粒长

大与氧化过程的影响程度，分别考察碳黑成核与长

大及碳黑氧化过程。设气相温度和各组分质量分数

在空间上呈均匀分布。燃烧中碳黑的成核与表面长

大主要发生在缺氧区域，设此区域内氧气和 OH 的

浓度为 0。则按描述碳黑质量分数和颗粒数密度演

化的双方程模型[11-12]，在碳黑成核与长大过程中，

碳黑质量分数和颗粒数密度的瞬时控制方程为： 
1/ 2s

1 2 2 s 2 s 2 2 s
d

2 ( )[C H ] 2 ( ) [C H ]
d
Y

k T M k T A M
t

ρ = +  (13) 

1/ 2s
1 2 2 p

min

1/ 2 2
s s

d 2 ( )[C H ] 2
d

             (6 / ) ( )

A

B

N
N k T C d

t C

T N

αρ

σ ρ ρ

= − ⋅

   (14) 

式中：NA 和σB 分别为阿伏伽德罗常数和玻尔兹曼

常数；Ms 和ρs 分别为碳黑分子量与材料密度；Cmin

为初始碳黑颗粒中碳原子的数目。 
随着碳黑成核与长大反应的进行，前驱物组分

乙炔不断被消耗，其浓度随时间变化的瞬时速率为 

2 2

2 2

2 2

C H
1 2 2 C H

1/2
2 s 2 2 C H

d
( )[C H ]

d
                  ( ) [C H ]

Y
k T M

t
k T A M

ρ = − −

     (15) 

按摩尔密度与质量分数之间的关系式[C2H2]=  

2 2

2 2

C H

C H

Y
M

ρ ，可将式(13)~(15)转化为如下形式： 
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3  碳黑氧化模型 

碳黑的氧化主要发生在火焰后方具有一定氧

气浓度的区域，可设此区域内碳黑前驱物组分乙炔

已消耗殆尽，即其组分浓度为 0。按双方程模型，

碳黑质量分数和颗粒数密度的瞬时控制方程可表

示为： 
s

3 s 2 s OH 4 s OH
d

( ) [O ] ( )
d
Y

k T A M k T A X
t

ρ ϕ= − −   (19) 

1/ 2 1/ 2 2s
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ρ ρ

ρ
= −    (20) 

由于碳黑氧化反应，导致气相组分 O2 和 OH
浓度随时间变化的瞬时速率为： 

2

2

O
3 s 2 O

d 1 ( ) [O ]
d 2
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k T A M
t

ρ = −        (21) 
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将组分摩尔密度和体积分数转化为组分质量

分数，则上述方程可进一步表示为： 

2

2

Os OH
3 s s OH 4 s

O OH

d
( ) ( )

d
YY RTY

k T A M k T A
t M pM

ϕ= − −   (23) 

1/ 2 1/ 2 2
s p s sd / d 2 (6 / )BN t C d T Nα σ ρ ρ= −     (24) 

2

2

O
3 s O

d 1 ( )
d 2
Y

k T A Y
t

= −            (25) 

OH OH
OH 4 s

s

d
( )

d
Y RTY

k T A
t pM

ϕ= −          (26) 



52 中  国  电  机  工  程  学  报 第 31 卷 

无论是在碳黑成核与长大过程中还是在碳黑

氧化过程中，均假设气相瞬时温度随时间以如下正

弦方式脉动地变化，即 
[1 sin(2 )]tT T A ft= + π          (27) 

式中：T 为气相时均温度；At 为气相温度脉动强度；

f 为气相温度脉动频率，由湍流时间尺度τT 决定，

即有 f=1/τT。 

4  计算工况参数 

分别对碳黑成核与表面长大过程及碳黑氧化过

程的碳黑质量分数、颗粒数密度和气相各组分浓度

的瞬时控制方程组进行数值求解。各控制方程的离

散化采用了有限差分法和一阶显式格式[17]。计算中

选取的时间步长足够小，以确保数值求解的精度。 
通过数值求解，得到了在碳黑成核与长大过程

中及碳黑氧化过程中，碳黑瞬时质量分数和颗粒数

密度随时间的变化。对计算结果进行统计平均，可

得到碳黑时均质量分数和颗粒数密度： 

s s0

1 dY Y t
τ

τ
= ∫              (28) 

s s0

1 dN N t
τ

τ
= ∫             (29) 

式中：τ为时均周期，τ应远大于湍流时间尺度τT，

在本文的计算中选取τ=20τT。 
碳黑成核、表面长大和氧化反应的动力学常 

数[11,14,16]分别取为：A1=104 s−1，E1/R=2.11×104 K，

A2=0.6×104 (s−1⋅m0.5)，E2/R=1.21×104 K，A3=104(s−1⋅ 
K−0.5 ⋅m)，E3/R=1.968×104 K，A4=1.06×102(s−1⋅K0.5)；
其他常数取为ϕOH=0.13，Cα=9.0，Cmi n=100，
NA=6.022×1023 mol−1，σB =1.38×10−23 J/K；碳黑的材 
料密度取为ρs=2 000 kg/m3。 

在不同的工况条件下，分别对碳黑成核与表面

长大及碳黑氧化的瞬时过程进行了计算。燃烧室内

气相温度脉动强度的典型实验测量值为 0.1~0.2[18]。

在所有工况的计算中，气相温度脉动强度均分别取

为 0，0.1和0.2，气相温度脉动频率均设定为 100 Hz，
计算时间步长均取为 10−5 s。当进一步将时间步长

降低为 5×10−6 s 时，得到的计算结果与时间步长为

10−5 s 的结果相差很小。为得到碳黑时均值不随时

均周期增加而变化的结果，仅对当不考虑气相温度

脉动时，碳黑瞬时质量分数在时均周期内可达到稳

态值的气相平均温度工况进行了计算。在碳黑成核

与表面长大过程的计算中，气相平均温度分别取为

1 500，1 600，1 700 和 1 800 K，气相乙炔组分的初

始质量分数取为 0.02。在碳黑氧化过程的计算中，

气相平均温度分别取为 1 600，1 700 和 1 800 K，将

碳黑成核与长大过程中不考虑气相温度脉动时计

算得到的 t=τ=0.2 s的相应瞬时值作为碳黑质量分数

和颗粒数密度的初始值，气相 O2 和 OH 组分的初

始质量分数分别取为 0.015 和 0.001。 

5  计算结果及讨论 

图 1(a)—(d)给出了在碳黑成核与表面长大过

程中，在气相平均温度分别为 1 500，1 600，17 00
和 1 800 K 时，气相温度脉动对碳黑瞬时质量分数

随时间变化的影响。不考虑气相温度脉动时，碳黑

瞬时质量分数随时间呈现平稳的变化。在初始阶段，

随着碳黑成核与表面长大反应的进行，碳黑瞬时质

量分数增加较快。其后由于前驱物组分乙炔不断被

消耗，碳黑质量分数逐渐趋于稳定。利用碳黑瞬时

质量分数可得到碳黑瞬时体积分数为 fV=ρYs/ρs
[19]。

在达到稳态时，碳黑体积分数的计算值为 1.81×10−6~ 
2.13×10−6，这与实验测量结果[14,20]是相近的。 

从图 1(a)可以看出，在气相平均温度为 1 500 K
时，气相温度脉动对碳黑质量分数的瞬时变化有着

显著的影响。气相温度脉动导致碳黑质量分数随时

间呈波折式的变化。与不考虑气相温度脉动时相

比，碳黑瞬时质量分数明显增大。而当气相温度脉

动强度从 0.1 增加到 0.2 时，碳黑瞬时质量分数增

加的幅度进一步变大。 
图 1(b)表明在气相平均温度为 1 600 K 时，考

虑和不考虑气相温度脉动得到的碳黑瞬时质量分

数有较明显的不同。在 t<0.1s 时，随着气相温度脉

动强度的增加，碳黑瞬时质量分数增大得较多。在

t>0.15s 后，不同气相温度脉动条件下得到的碳黑质

量分数很接近，这是因为前驱物乙炔已趋于消耗完

毕，碳黑质量分数不再变化。 
图 1(c)和 1(d)表明在气相平均温度分别为 1 700

和 1 800 K 时，碳黑质量分数的瞬时变化均受到了

气相温度脉动的影响。与不考虑气相温度脉动时相

比，在碳黑成核与生长的初期，考虑气相温度脉动

时碳黑瞬时质量分数增加，增大气相温度脉动强度

则对碳黑质量分数的增加有进一步的作用。随着时

间的增长，在碳黑成核与生长的后期，考虑和不考

虑气相温度脉动时碳黑瞬时质量分数逐渐趋于一

致。但从整个时间段上的平均来看，考虑气相温度

脉动仍然导致碳黑质量分数有所增加。 
图 2(a)与(b)给出在碳黑成核与表面长大过程 
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图 1  气相温度脉动对碳黑成核和表面长大过程中 

碳黑瞬时质量分数的影响 
Fig. 1  Effect of gas temperature fluctuation on 

the instantaneous variations of soot mass fraction in 
the processes of soot inception and surface growth 

中，气相平均温度为 1 500~1 800 K 时，气相温度脉

动强度对碳黑时均质量分数和颗粒数密度的影响。

图中所示的碳黑时均质量分数和颗粒数密度均进行

了无量纲化，是与相同气相平均温度下不考虑气相 
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图 2  气相温度脉动对碳黑成核和表面长大过程中 

碳黑时均质量分数与颗粒数密度的影响 
Fig. 2  Effect of gas temperature fluctuation on 

the time-averaged soot mass fraction and 
particle number density in the processes of 

soot inception and surface growth 

温度脉动时得到的相应时均值的比值。 
从图 2(a)可以看到，碳黑时均质量分数明显受

到气相温度脉动强度的影响，气相温度脉动强度的

增加使得碳黑时均质量分数较快地增加。而随着气

相平均温度的升高，该影响逐渐削弱。这与当不考

虑气相温度脉动时，碳黑时均质量分数随气相平均

温度的升高而增大，且增大的幅度逐渐减弱的变化

趋势是一致的。 
从图 2(b)中可以看出，当气相平均温度为 1 500

和 1 600 K 时，随着气相温度脉动强度的增大，碳

黑时均颗粒数密度逐渐增加，但增加的幅度随气相

平均温度的升高而减弱。当气相平均温度为 1 700
和 1 800 K 时，碳黑时均颗粒数密度随气相温度脉

动强度的增加而逐渐减少。气相平均温度升高时，

该影响变得更加明显。在不考虑气相温度脉动时，

当气相温度从 1 500 K 升高到 1 600 K，碳黑时均颗

粒数密度增大。而当气相温度从 1 700 K 升高到    
1 800 K 时，碳黑时均颗粒数密度则下降。因此，在

不同气相平均温度下碳黑时均颗粒数密度随气相温

度脉动强度的变化与不考虑气相温度脉动时碳黑时

均颗粒数密度随气相平均温度变化的趋势相同。碳
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黑颗粒数密度的变化是碳黑成核与凝并反应共同作

用的结果。在气相平均温度为 1 500 和 1 600 K 时， 
随气相平均温度或温度脉动强度的增大，碳黑成核

反应增强，而成核反应加强导致的碳黑颗粒数密度

变大又使得碳黑凝并反应增强。从整个时均周期上

的平均来看，碳黑成核反应依然比凝并反应的作用

要强，因此碳黑时均颗粒数密度随气相平均温度或

温度脉动强度的增加而增大。在气相平均温度为 1 

700 和 1 800 K 时，气相平均温度或温度脉动强度增

大引起的碳黑成核反应增强使碳黑颗粒数密度有

显著的增大，这又进一步导致碳黑凝并反应增强的

幅度变得更大。从时均周期的平均结果来看，碳黑

凝并反应要比成核反应的作用逐渐增强，因而碳黑

时均颗粒数密度随气相平均温度或温度脉动强度

的增加逐渐下降。 
图 3(a)—(c)给出了在碳黑氧化过程中，气相平

均温度分别为 1 600，1 700 和 1 800 K 时，气相温度

脉动对碳黑瞬时质量分数随时间变化的影响。不考

虑气相温度脉动时，碳黑瞬时质量分数随时间呈平

稳减少的趋势。在碳黑氧化初期，碳黑瞬时质量分

数下降较快。而随着时间的增长和氧化反应的进

行，氧化组分 O2 和 OH 的浓度不断降低，碳黑质

量分数的变化逐渐趋于平缓，并达到稳定值。 
图 3(a)表明在气相平均温度为 1 600 K 时，气相

温度脉动对碳黑瞬时质量分数随时间的变化有较

明显的影响。在碳黑氧化初期，与不考虑气相温度 
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图 3  气相温度脉动对碳黑氧化过程中 

碳黑瞬时质量分数的影响 
Fig. 3  Effect of gas temperature fluctuation on 

the instantaneous variations of soot mass fraction 
in the processes of soot oxidation 

脉动相比，气相温度脉动导致碳黑瞬时质量分数的

下降变快。当气相温度脉动强度从 0.1 增大到 0.2
时，碳黑瞬时质量分数下降得更快。但随着时间的

增加，考虑与不考虑气相温度脉动得到的碳黑瞬时

质量分数逐渐趋于相当。由于氧化组分逐渐消耗完

毕，碳黑质量分数不再发生变化。 
从图 3(b)与(c)可以看出，在气相平均温度为  

1 700 和 1 800 K 时，碳黑质量分数的瞬时变化也受

到了气相温度脉动的作用。在碳黑氧化初期，考虑

气相温度脉动比不考虑气相温度脉动的碳黑瞬时

质量分数低，这一趋势在气相温度脉动强度增加时

更为明显。随着时间的发展，考虑与不考虑气相温

度脉动时的碳黑瞬时质量分数逐渐趋于相同。从平

均上来看，气相温度脉动仍使得碳黑质量分数有所

减少。 
图 4(a)与(b)给出了在碳黑氧化过程中，气相平

均温度为 1 600~1 800 K 时，气相温度脉动强度对碳

黑时均质量分数和颗粒数密度的影响。与图 2 类似，

该图对碳黑时均质量分数和颗粒数密度进行了无

量纲化。由图 4 可知，随着气相温度脉动强度的增

加，碳黑时均质量分数减少，而碳黑时均颗粒数密

度则有所增加。该影响随着气相平均温度的升高而

逐渐减弱。 
在碳黑氧化过程中，碳黑质量分数的变化受到

O2 和 OH 氧化反应的作用。随着气相平均温度或

温度脉动强度的增大，氧化反应增强，这导致碳

黑瞬时质量分数随时间的下降加快。因此碳黑时

均质量分数随气相温度脉动强度的增加而减少。

碳黑颗粒数密度的变化则仅与凝并反应有关，瞬

时颗粒数密度随时间总是逐渐减少的。但在颗粒 
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图 4  气相温度脉动对碳黑氧化过程中 
碳黑时均质量分数和颗粒数密度的影响 

Fig. 4  Effect of gas temperature fluctuation on 
the time-averaged soot mass fraction and particle 
number density in the processes of soot oxidation 

数密度不再增加的条件下，碳黑凝并反应的瞬时

速率随气相平均温度或温度脉动强度的增加而减

弱。因此，与不考虑气相温度脉动相比，考虑气相

温度脉动会减少碳黑瞬时颗粒数密度的下降。这意

味着碳黑时均颗粒数密度随气相温度脉动强度的

增加而逐渐增大。 

6  结论 

本文对有温度脉动的平均温度为 1 500~1 800 K
的气流中，碳黑成核与表面长大以及碳黑氧化的瞬

时过程进行了数值研究，得到如下结论： 
1）碳黑成核与长大过程及碳黑氧化过程都受

到了气相温度脉动的影响。在碳黑成核和表面长大

过程中，气相温度脉动导致碳黑质量分数增加。这

种影响随气相温度脉动强度的增加而更为明显。 
2）气相温度脉动强度对碳黑时均质量分数和

颗粒数密度均有较明显的影响。在碳黑成核和表面

长大过程中，碳黑时均质量分数随气相温度脉动强

度的增加而增大。在碳黑氧化过程中，随气相温度

脉动强度的增大，碳黑时均质量分数减少，时均颗

粒数密度则有所增加。 

3）随着气相平均温度的升高，气相温度脉动

强度对碳黑时均质量分数的影响逐渐减弱。 
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