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Тепломассообмен и кинетика химических превращений  
монодисперсной газовзвеси пористых углеродных частиц 

с учетом стефановского течения 
 

Исследованы нестационарный тепломассообмен и кинетика химических превраще-
ний монодисперсной газовзвеси пористых углеродных частиц с учетом стефановского 
течения. Приведен анализ влияния внутрипористого реагирования на характеристики 
высокотемпературной стадии (время горения, максимальная температура частиц), пе-
риод индукции и критические параметры самопроизвольного потухания частиц в газо-
взвеси (критические диаметр и плотность углеродной частицы). 

 

Исследование устойчивых режимов высокотемпературного тепломассооб-
мена (ТМО) и кинетики химических превращений частиц углерода и металлов 
в условиях газовзвеси является актуальной задачей, что связано с необходимо-
стью разработки эффективных методов использования дисперсных систем в 
различных технологических процессах. Важной задачей есть управление про-
цессом горения диспергированного топлива с помощью изменения режимных 
параметров с целью создания ресурсосберегающих и экологически чистых тех-
нологий переработки топлив. В связи с этим очень важным, с точки зрения ох-
раны окружающей среды, есть исследование критических режимов самопроиз-
вольного потухания, которые определяют полноту преобразования топлив в ре-
акционных камерах, так как не переработанные частицы угля выбрасываются в 
атмосферу и создают экологически опасную ситуацию. 

Углеродная частица прорезана огромным количеством микротрещин и пор, 
которые, соединяясь между собой, образуют большую внутреннюю поверх-
ность [1 – 4]. Кислород проникает в поры и при определенных температурах 
вступает в химическую реакцию с углеродом. Поэтому горение углеродных 
частиц обусловлено химическим реагированием, как на внешней поверхности 
частицы, так  и внутри – на поверхности пор. 

Целью работы является исследование влияния внутреннего реагирования на 
характеристики высокотемпературного тепломассообмена, критические режи-
мы воспламенения и потухания газовзвесей углеродных частиц при различных 
массовых концентрациях топлив.  

В условиях газовзвеси нестационарный тепломассообмен и химическое пре-
вращение частиц происходят при изменяющихся с течением времени темпера-
туры газа и концентрации кислорода. Химическое взаимодействие углеродной 
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частицы с кислородом сухого воздуха можно представить в виде двух парал-
лельных гетерогенных реакций [1]: 

C+O2=CO2 (I),        2C+O2=2CO (II). 
Процессы, происходящие в пограничном слое вблизи горящей поверхности, 

наиболее просто учитываются в пределах теории приведенной пленки. Счита-
ется, что в пределах условной пограничной пленки осуществляется только мо-
лекулярный перенос. В связи с этим основной газовый поток однороден и в об-
ластях, близких к приведенной пленке, отсутствуют градиенты температуры и 
парциальных давлений. Пользуясь понятием приведенной пленки, определим 
критерий Нуссельта, задающий условия теплообмена между частицей и газом, с 
учетом стесненности газовзвеси: 
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где dcell  - диаметр газовой ячейки, окружающей каждую отдельную частицу, м; 
d - диаметр частицы, м; Vg - объем газовзвеси, м

3; N  - число частиц, NC  - чис-
ленная концентрация частиц в газовзвеси, м –3  при dcell >> d,  Nu = 2 . 

При Bi << 1 уравнение нестационарной теплопроводности для углеродной 
частицы, на поверхности которой протекают параллельные экзотермические 
химические реакции (І) и (ІІ) и осуществляется конвективно-молекулярный те-
плообмен с газовой фазой и излучением со стенками реакционной установки, 
принимает вид: 

( )ch .sf w b

c d T
q q q , T t 0 T

6 t λ

ρ ∂
= − − = =

∂
,                            (1) 

где с - удельная теплоемкость частицы, Дж/кг К; ρ - плотность частицы, кг/м3; 
Т, Tb – соответственно, текущая и начальная температуры частицы, К; t -время, 
с; qch  – суммарная плотность химического тепловыделения на поверхности и в 
порах  частицы, Вт/м2; qλ.sf - плотность теплового потока, молекулярно-
конвективным путем и стефановским течением, Вт/м2; qw - плотность теплового 
потока излучением от частицы к стенкам реакционной установки, Вт/м2. 

Суммарная плотность химического тепловыделения состоит из плотностей 
тепловыделения за счет химических реакций на внешней ch,sq  и внутренней 

ch,vq  поверхностях частицы: 

qch= qch,s+ qch,v.                                            (2) 
Плотности химического тепловыделения в результате  поверхностного и 

внутреннего реагирования определяются концентрациями  кислорода на по-
верхности  и в объеме частицы: 

qch,s=(Q1k1+Q2 k2) gρ
2O ,sC ,   qch,v=(Q1k1+Q2k2) gρ

2O v
C vF d

6
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+
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где Q1, Q2 – тепловые эффекты химических реакций (I) и (II), рассчитанные на 
единицу массы кислорода, Дж/кг О2; k1, k2 – константы скоростей  химических 
реакций (I) и (II), м/с; gρ - плотность газовой смеси, кг/м3; g0ρ  - плотность газо-

вой смеси при Т0; 
2,O sC  –  относительная массовая концентрация кислорода на 

поверхности углеродной частицы; 
2O v

C  – среднее по объему частицы значе-

ние концентрации кислорода; Fv – удельная поверхность пор, м
-1; k01, k02 – пре-

дэкспоненциальные множители для (I) и (II) реакций, м/с; Е1, Е2 - энергии ак-
тивации для (I) и (II) реакций, Дж/моль; R = 8,31 – универсальная газовая по-
стоянная, Дж/моль К; gT  - температура газа, К. 

В [5, 6] показано, что средняя по объему относительная концентрация ки-
слорода определяется через значение концентрации окислителя на поверхности 
частицы 
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где vk - эффективная константа внутреннего реагирования, м/с; vSe  – критерий 
Семенова; vD  – коэффициент внутренней диффузии, м/с2. 

Подставив (4) в (3) и учитывая (2), получим  
qch,v = ( )

2g O ,s 1 1 2 2 vC k Q k Q Pρ +  , 

qch= (k1Q1+k2Q2)( )vP 1+
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v
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=

+
,                           (5) 

где vP  - величина, которая  учитывает внутреннее реагирование. 
С появлением на поверхности углеродной частицы новых масс газообразных 

продуктов химических реакций (I) и (II), возникает стефановское течение, ко-
торое приводит к появлению дополнительного массового и теплового потоков, 
направленных от поверхности частицы. В работах [6 – 8] показано, что высоко-
температурный тепломассообмен и химическое превращение углеродных час-
тиц в воздухе нужно рассматривать с учетом стефановского течения на их по-
верхностях. 

При химических реакциях на поверхности частицы потоки исходных ве-
ществ к поверхности и потоки продуктов реакции от поверхности связаны сте-
хиометрическим  соотношением. Инертные газообразные вещества, которые не 
участвуют в процессе, не должны перемещаться в направлении, нормальном к 
поверхности, на которой протекает процесс. В этом направлении суммарное 
давление компонент должно сохраняться неизменным. При этих условиях мо-
гут быть найдены направление и скорость стефановского течения. 

Концентрация кислорода на поверхности частицы s,OC 2  находится из равен-

ства плотности массового потока кислорода суммарной скорости внешнего и 
внутреннего реагирования по кислороду 
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где sfU - скорость стефановского течения при протекании химических реакций 
в кинетической области для сплошной частицы, м/с; 

2O ,C ∞  - относительная мас-

совая концентрация кислорода в газе, окружающем частицу; 
2C OM , M  - моляр-

ные массы углерода и кислорода, кг/моль; β - коэффициент массообмена не-
подвижной частицы, м/с. 

Подставив (6) в (5), определим суммарную плотность химического тепловы-
деления  

( ) ( ) ( )( )
2
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1 2 sf v
ch 1 1 2 2 g O , v

k k U P 1
q Q k Q k C P 1 1 .

−

∞
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       (7) 

В [6] получено выражение для плотности теплового потока на поверхности 
частицы .sfqλ , которая определяется молекулярно-конвективным механизмом 
переноса тепла qλ  и переноса тепла стефановским потоком sfq : 

( ) ( )sf
.sf g gq T T T T

2λ

ξ = α − + +  
,   gNu

d

λ
α = ,                   (8) 

( )
( )( )

sf v
sf

1 2 sf v

U P 1

k 2k U P 1

+
ξ =

β + + + +
,   

0.75

g g0
0

T
T

∗
 

λ = λ  
 

, 

где gλ - коэффициент теплопроводности газа, Вт/м К; g0λ  - коэффициент тепло-

проводности при Т0; sfξ - безразмерная скорость стефановского течения на по-
верхности частицы; α - коэффициент теплообмена частицы, Вт/м2К. 

Проведем оценку роли теплопередачи излучением от частиц к стенкам реак-
ционной установки так, как это сделано в [9]: 

wα ~ 3T
L

σ
�
, 

где wα  - эффективный коэффициент теплоотдачи излучением, Вт/м2 К; σ= 
5.67 810−⋅  Вт/м2 К4 – постоянная Стефана - Больцмана; L – характерный размер 
сосуда (в данном случае это диаметр газовзвеси L=dg); �  – длина свободного 
пробега излучения зависит от диаметра и массовой концентрации частиц: 

� ~ ( )1
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d B 1−
 ρ

−  ρ 
,    

g

Nm
B

Nm m
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+
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где В – относительная массовая концентрация топлива; m – масса частицы, кг; 
mg – масса газа в объеме газовзвеси, кг. 

Если � ≤dg, то теплообмен излучением каждой отдельной частицы со стен-
ками необходимо учитывать в следующем виде: 

( )4 4
w ef wq T T= ε σ − ,         ( )( )ef g1 exp / dε = ε − −� , 
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где qw – плотность теплового потока излучением на поверхности частицы, 
Вт/м2; efε - эффективный коэффициент интегральной излучательной способно-
сти; ε  - коэффициент черноты углерода; Tw – температура стенок реакционной 
установки, К; dg — диаметр газовзвеси, м. 

Проведенные оценки показали, что для исследуемых размеров газовзвеси (dg 
= 0.1 м) и относительных массовых концентрацией углеродного топлива, рас-

сматриваемых нами, В = 1.4·10-3 ÷÷÷÷  0.23, отношение 
gd
�
 лежит в пределах 

1000÷÷÷÷30. Следовательно, тепловой поток излучением с единицы поверхности 
частицы к стенкам реакционной установки определим в виде: 

     ( )4 4
w wq T T= ε σ − .                                           (9) 

Временные зависимости диаметра и плотности пористой частицы предста-
вим в виде [6]: 
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где bd  – начальный диаметр частицы, м; bρ - начальная плотность частицы, 
кг/м3. 

Дифференциальное уравнение, задающее временную зависимость темпера-
туры газа, записывается с учетом теплообмена газа с частицами и окружающей 
средой: 

( ) ( ) ( )g sf
g g N g g g g g g

T
c SC T T T T F T T
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∂ ξ ρ = α − + + − α − ∂  
,     ( )g gT t 0 T ∞= = ,  (12) 
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где gc  – удельная теплоемкость газа, Дж/кг К; gT ∞ -температура газовой среды, 

окружающей газовзвесь, К; gα - коэффициент теплообмена газовзвеси с окру-

жающей средой, Вт/м2·К; gNu - критерий Нуссельта, задающий теплообмен га-

зовзвеси с окружающей средой; (для неподвижной газовзвеси gNu =2); gF - 

удельная поверхность газовзвеси, м-1; gS, S − поверхность частицы и газовзвеси, 

м2. 
Масса кислорода в объеме газовзвеси уменьшается в результате потребления 

его в химических превращениях на поверхности частиц. Для открытой газо-
взвеси, при наличии внешнего массообмена между ее поверхностью и окру-
жающей средой, уравнение временной зависимости концентрации кислорода 
можно записать в виде: 

( ) ( )2

2 2 2

O
N O ,s 1 2 v g g O , O

C
C SC k k k F C C

t ∞

∂
− = + + − β −

∂
,    ( )

2 2O O ,C t 0 C ∞= = .,    (13) 
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g g
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g g

D
c
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ρ
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где gβ  - коэффициент массообмена газовзвеси с окружающей средой, м/с. 

Уравнения (1), (4), (6) – (13) описывают нестационарный  высокотемпера-
турный тепломассообмен и кинетику химического превращения в монодис-
персной газовзвеси пористых углеродных частиц с учетом внутреннего реаги-
рования и стефановского течения на их поверхности. Решение представленной 
физико-математической модели позволяет проанализировать влияние внутри-
пористого реагирования, скорости стефановского течения, температуры газа и 
стенок реакционной установки на характеристики высокотемпературного теп-
ломассообмена газовзвеси частиц, определить критические параметры газо-
взвеси, при которых происходит ее воспламенение и самопроизвольное потуха-
ние. 

Рассмотрим монодисперсную газовзвесь углеродных частиц заданной мас-
совой концентрации. Массовая концентрация зависит от диаметра частиц и их 
численной концентрации. 

3
m N

1
C d C

6
= π ⋅ ⋅ρ ⋅ . 

Проанализируем влияние внутрипористого реагирования на характеристики 
высокотемпературного ТМО  газовзвеси углеродных частиц. 

Расчеты проводились для антрацита марки АШ  при следующих парамет-
рах: 1Q  = 12.34375×106, 2Q  = 6.843750×106 Дж/кгО2; 01k  = 1.3×105, 02k  = 4.5×104 

м/с; 1E  = 140030, 2E  = 154000 Дж/моль; vF  = 3×107 м-1, vD =7.5 810−× м2/с. По-
стоянные значения g0ρ  = 0.277 кг/м3; g0λ  = 8.19× 10-2 Вт/(м·К) определялись для 

0T  = 1273 К. 
На рис. 1 изображены временные зависимости температуры, диаметра, про-

изводной температуры и  плотности пористой  и сплошной частиц, а также 
температура газа и концентрация окислителя на их поверхности для газовзвеси 
с коэффициентом избытка кислорода в воздухе 2.75η = , указывающим на то, 
что кислорода в воздухе достаточно для полного сгорания  углерода. Экстре-
мумы на временных зависимостях производной от температуры частиц указы-
вают на изменение режимов ТМО и кинетики химических реакций и определя-
ют моменты воспламенения  и потухания частиц. Когда производная dT /dt  
(рис. 1, в) достигает максимального значения (т. I) происходит воспламенение 
частиц, а время от момента ее нагрева до момента воспламенения определяется 
как период индукции, indt . После воспламенения температура частицы увеличи-
вается, достигает максимального  значения, а потом уменьшается вследствие 
перехода химической реакции в диффузионный режим протекания и увеличе-
ния теплового потока. Последний случай является причиной потухания частиц 
при достижении ними критического диаметра потухания 

Ed  (рис. 1, б). В мо-
мент потухания теплопотери от частицы максимально превышают теплоприход 
вследствие экзотермических химических реакций, поэтому в этот момент на-
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блюдается минимум производной в области отрицательных значений (точка Е – 
точка потухания, рис. 1, в). Время от момента воспламенения (точка I) до мо-
мента  потухания (точка  Е) есть время горения частицы (рис. 1, в). 

Из зависимости плотности частицы от времени, мы наблюдаем, что для по-
ристой частицы в процессе горения уменьшается ее плотность, и в момент по-
тухания возникает изгиб (точка Е) вследствие уменьшения скорости химиче-
ской реакции. Но т.к. в данном случае внутренняя поверхность пор 
( 7

vF 3 10= ⋅ м-1) достаточно большая и температура частиц высокая, то протека-
ние химической реакции в порах приводит к выгоранию углерода и дальней-
шему уменьшению плотности. Для меньших значений vF  после потухания 
плотность уменьшается очень медленно. Таким образом, самопроизвольное по-
тухание пористых частиц происходит вследствие достижения ее диаметром, 
плотностью, а, следовательно, и массой критических значений. 

Из рис. 1, д видно, что температура газа в начальный момент на стадии вос-
пламенения немного уменьшается из-за отдачи энергии холодным частицам га-
зовзвеси, а потом увеличивается в результате нагрева его химически реаги-
рующими  частицами. 

Сравнивая зависимости для газовзвеси пористых (кривые 1) и сплошных 
(кривые 2) частиц, мы видим, что период индукции газовзвеси пористых частиц 
меньше в 1,5 раза периода индукции газовзвеси сплошных частиц (рис. 1, а). Из 
зависимости 

2O ,sC (t)  видно, что концентрация кислорода на поверхности час-

тиц на стадии высокотемпературного ТМО уменьшается сильнее, вследствие 
выгорания его в порах (рис. 1, е). 

Внутреннее реагирование приводит также к уменьшению диаметра частиц 
при потухании. Газовзвесь пористых частиц с заданной vF , в отличие от газо-
взвеси сплошных, после момента потухания, выгорает больше вследствие 
уменьшения их плотности. 

Проанализируем влияние начального диаметра частиц на период индукции и 
время горения газовзвеси (рис. 2). Зависимость indt (d)  носит немонотонный ха-
рактер (рис. 2, а). При уменьшении диаметра частиц период индукции умень-
шается, достигает минимального значения, а затем увеличивается и при неко-
тором критическом диаметре Id  (критический диаметр воспламенения) стре-
мится к бесконечности. Увеличение периода индукции слева от точки миниму-
ма  связано с увеличением теплопотерь молекулярно-конвективным путем при 
уменьшении диаметра частиц, справа – объясняется ростом теплопотерь излу-
чением и уменьшением коэффициента массообмена при увеличении диаметра 
частиц.  

Сравнение представленных зависимостей для газовзвесей пористых и 
сплошных частиц показывает, что период индукции с учетом внутреннего реа-
гирования намного меньше. Газовзвеси  пористых частиц воспламеняются в 2 
раза быстрее, чем соответствующие газовзвеси сплошных частиц. 
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Риc. 1 Зависимости  Т, d, ρ , dT/dt, gT , sOC 2  от времени, db=50 мкм, Тg∞=Tw=1500 K, 

CN=1,9•107 м
-3, Сmb=0,0144 кг/м3,  Fv=3•107 м

-1.  1 - газовзвесь пористых частиц,  2 - газовз-
весь сплошных частиц. 

 
Это объясняется влиянием дополнительного  тепловыделения в порах, что 

приводит к увеличению суммарной плотности химического тепловыделения и в 
результате температуры частицы. По этой же причине критический диаметр 
воспламенения для газовзвесей пористых частиц в 2 раза меньше, чем для 
сплошных. 
Немонотонность наблюдается и на зависимостях времени горения от диамет-

ра частиц (рис. 2, б). С ростом диаметра частиц (массовой концентрации) время 
горения увеличивается, достигает максимального значения, затем резко падает. 
Уменьшение времени горения после точки максимума  связано с ростом крити-
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ческого диаметра и критической массы, определяющих потухание частиц плот-
ных газовзвесей.  

Время горения газовзвесей пористых частиц всех начальных диаметров 
меньше времени горения газовзвесей сплошных частиц. Данный результат яв-
ляется следствием увеличения суммарной плотности химического тепловыде-
ления за счет химических реакций в порах  на всех стадиях ТМО и химического 
реагирования частиц углерода. По этой же причине критический диаметр и мас-
са пористых частиц при потухании меньше, чем сплошных (табл.).  

 

 
Рис. 2. Зависимость indt  и burt  от начального диаметра частиц газовзвеси. == wg TT 1500 К, 

71091 ⋅= .CN м-3, vF =3 710⋅ м 1− ,  

1 – газовзвесь сплошных частиц, 2 – газовзвесь пористых частиц. 
 
 

Таблица 
Влияние внутрипористого реагирования на Тм, Ed  и Eρ  газовзвесей  угле-

родных частиц  при различных начальных массовых концентрациях ( mbC ) для 

Тg∞ = 1500 К, vF =3 710⋅ м 1− . 
db ,мкм 50 80 100 

mbC , кг/м3 0.0019 0.0077 0.0150 
пористые частицы 2459 2482 2451 

Tм, К сплошные частицы 2425 2458 2441 
пористые частицы 12.5 9.1 3.7 

Ed , мкм 
сплошные частицы 15.6 11.4 6.5 

Eρ , кг/м3 пористые частицы 725 525 301 
 
Таким образом, показано, что внутрипористое реагирование приводит к су-

щественному уменьшению периода индукции, времени горения, критического 
значения диаметра, ниже которого воспламенение газовзвеси не происходит. 
Это объясняется увеличением суммарной плотности химического тепловыде-
ления за счет дополнительного выделения тепла при протекании химических 
реакций в порах частиц. Установлено, что дополнительное тепловыделение в 
результате внутрипористого реагирования не приводит к существенному уве-
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личению температуры горения (Тм) (рис 1 а, табл.). Это объясняется тем, что 
горение протекает во внешнем диффузионном режиме, в котором стефановское 
течение тормозит доступ кислорода к поверхности частицы и уменьшает внут-
реннюю энергию частицы.  
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С.Г. Орловська, В.В. Калінчак, О.М. Зуй, М.М. Чесноков 

 
Тепломасообмін та кінетика хімічних перетворень монодисперсної газо-
висі поруватих вуглецевих часток з урахуванням стефанівської течії 

 
АНОТАЦІЯ 

Досліджені нестаціонарний тепломасообмін та кінетика хімічних перетво-
рень монодисперсної газозависі поруватих вуглецевих часток з урахуванням 
стефанівської течії. Приведений аналіз впливу внутрішнього реагування на ха-
рактеристики високотемпературної стадії (час горіння, максимальна температу-
ра частинок), період індукції та критичні параметри самовільного потухання 
частинок у газозависі (критичний діаметр та густину вуглецевої частинки). 
 
 
 

S.G. Orlovskaya, V.V. Kalinchak, O.N. Zuj, M.N. Chesnokov 

Нeat- and mass- transfer and kinetics of chemical transformations of mono-
disperse porous carbon particles gas mixture with  account Stefan flow. 

 
SUMMARY 

Non – stationary heat- and mass- transfer at burning of porous carbon particles gas 
mixture was investigated. The ignition induction time, critical spontaneous extinction 
parameters and temperature of particles in carbon toreh were analysed. Stefan flow  
was taken into consideration. 
 


