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摘要：为深入了解废气再循环（ＥＧＲ）对颗粒的作用机理，分析 ＥＧＲ中不同废气成分（Ｎ２、ＣＯ２）对颗粒微观结构的

影响规律以及形成原因，采用透射电镜以及图像处理软件（ＤｉｇｉｔａｌＭｉｃｒｏｇｒａｐｈ）对颗粒的微观形貌以及基本碳粒子

层面间距、微晶尺寸等结构特征参数进行了分析。结果表明，与通入 ＥＧＲ废气相比，相同 ＥＧＲ率下，只通入 ＣＯ２时

的颗粒主要呈链状结构，基本碳粒子的碳层排列无序性增加，外壳石墨晶体结构含量有所降低，内核与外壳的边界

变得模糊；基本碳粒子层面间距有所增大，微晶尺寸有所降低，弯曲度最大，分形维数最小；只通入 Ｎ２时的颗粒主

要呈簇状结构，堆积更加明显，各基本碳粒子之间结合更加紧密，基本碳粒子内核更为明显，外壳的石墨晶体结构

有所增加；基本碳粒子层面间距有所减小，微晶尺寸有所增加，弯曲度最小，分形维数最大；说明增加 ＥＧＲ废气成

分中的 ＣＯ２含量有利于提高颗粒自身的氧化能力，使微晶结构的有序性减弱，石墨化程度降低，只通入 Ｎ２时的颗

粒结构更为紧密，只通入 ＣＯ２时的颗粒结构较为疏松。
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　　引言

废气再循环（Ｅｘｈａｕｓｔｇａｓｒｅｃｉｒｃｕｌａｔｉｏｎ，ＥＧＲ）是
一种降低柴油机 ＮＯｘ排放的有效措施，主要通过降
低缸内燃烧温度和混合气中的氧含量，打破 ＮＯｘ的
生成环境，达到降低 ＮＯｘ排放的目的，但会对柴油机

的颗粒排放产生不利影响
［１－２］

。随着排放法规的日

益严格，有必要进一步开展降低柴油机颗粒排放的

研究。

ＥＧＲ的废气中主要包括剩余的空气（主要是
Ｎ２和 Ｏ２）、完全燃烧产物（ＣＯ２和 Ｈ２Ｏ）以及少量的
中间产物，ＥＧＲ率的改变实际上是改变了 Ｎ２、Ｏ２和

ＣＯ２的比例
［３］
。在 ＣＯ２的稀释效应（降低进气氧浓

度）、热效应（进气比热容改变）、化学效应（ＣＯ２参
与燃烧）以及 Ｎ２的稀释效应影响下，使颗粒的成
核、生长、团聚、氧化等衍生过程进一步复杂化，形成

具有不同微观结构的颗粒，影响其在缸内燃烧过程

中的流动性、沉降速度、布朗运动、氧化过程等动力

学特性和化学反应特性
［４－５］

。Ｙｅｈｌｉｕ等［６］
研究表

明，微观结构与颗粒本身氧化特性具有直接的关系，

无定形微观结构的颗粒，要比呈规则石墨化微观结

构的颗粒更容易被氧化、活化能更低。Ｌｕ等［７］
认为

，颗粒的氧化过程是从位于边缘位置的碳原子开始

的，具有更多边缘位置碳原子、物理缺陷的颗粒在氧

化过程中具有更活跃的氧化特性。Ｌｅｅ等［８］
依据颗

粒的 ＴＥＭ图像，分别对不同型号的柴油机颗粒进行
了分形分析，得出柴油机碳烟的分形维数处于１３～
２３之间。张炜等［９］

研究表明，随着 ＥＧＲ率增加，
颗粒的分形维数逐渐减小，结构趋向疏松。

国内外学者关于 ＥＧＲ对柴油机排气颗粒的研
究主要集中在形成过程

［１０－１１］
、粒径分布

［１２］
等方面。

为深入了解ＥＧＲ对颗粒的作用机理，有必要对ＥＧＲ
以及其中不同废气成分（Ｎ２、ＣＯ２）对颗粒微观结构
的影响规律以及形成原因开展研究。本文通过对不

同 ＥＧＲ废气成分下产生的颗粒进行采集，采用透射
电镜以及图像处理软件（ＤｉｇｉｔａｌＭｉｃｒｏｇｒａｐｈ）对颗粒
的微观形貌以及基本碳粒子层面间距、微晶尺寸等

结构特征参数进行分析，以期为降低柴油机的颗粒

排放提供基础数据和理论依据。

１　试验装置与方法

１１　颗粒采集
试验用机为一台经过改装的１８６Ｆ型柴油机，标

定转速为 ３６００ｒ／ｍｉｎ，标定功率为 ６３ｋＷ，最大扭
矩转速为１８００ｒ／ｍｉｎ。废气由排气管引出，经调节
阀引入进气管，通过调节阀门开度控制 ＥＧＲ率。通

过控制惰性气罐的阀门开度，改变 ＣＯ２或 Ｎ２的流
量。试验中采用 ＡＶＬ公司的高速数据采集系统对
柴油机的功率、扭矩等性能参数进行采集，采用

ＭＥＸＡ ３２４Ｆ气体分析仪测量进气氧浓度和废气成
分，采用颗粒分级采样装置 ＭＯＵＤＩ（孔径为 ０１～
１７１ｍｍ）对柴油机排气中的颗粒进行采集，试验系
统示意图如图１所示。

图 １　试验装置示意图

Ｆｉｇ．１　Ｓｋｅｔｃｈｏｆｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｐｐａｒａｔｕｓ
１．排气分析仪　２．烟度计　３．ＥＧＲ阀　４．废气中冷器　５．惰性

气罐　６．流量计　７．稳压罐　８．测功器　９．柴油机　１０．光电编

码器　１１．缸压传感器　１２．上压差表　１３．下压差表　１４．流量

调节阀　１５．抽气泵　１６．冲击器
　

颗粒采集时，柴油机转速稳定在 ２０００ｒ／ｍｉｎ，功
率为２６ｋＷ，初始进气温度为 １７℃，燃油温度保持
在４２℃，在转速和功率固定的条件下，控制废气中
冷器温度为３２３Ｋ，逐渐调节 ＥＧＲ阀开度，采用气体
分析仪分别测量进气和排气中的 ＣＯ２体积分数，定
义 ＥＧＲ率为进气 ＣＯ２与排气 ＣＯ２体积分数的比
值，当 ＥＧＲ率达到 ３０％时，并同时记录进气氧浓
度。通入纯 Ｎ２和纯 ＣＯ２时，通过控制惰性气罐阀
门开度，采用气体分析仪测量进气氧浓度，当氧浓度

与３０％ＥＧＲ率时的氧浓度相同时，对颗粒进行采
集。采集开始前根据上下压差对流量进行标定，在

真空抽气泵的作用下，稀释后的发动机排气以

３０Ｌ／ｍｉｎ的恒体积流量进入冲击器，采样时间为
２０ｍｉｎ，采样滤纸为 ＭＳＰ公司的 Φ＝４７ｎｍ铝箔
滤纸。

１２　电镜分析

采用日本精工 ＪＥＭ ２１００（ＨＲ）型高分辨透射
电镜（ＴＥＭ）对通入不同 ＥＧＲ废气成分产生的颗粒
样品的微观结构进行拍摄。ＪＥＭ ２１００（ＨＲ）型放大
倍数为２０００倍 ～１５０万倍，点分辨率为 ０２３ｎｍ，晶
格分辨率为０１４ｎｍ。在进行 ＴＥＭ试验前，需要对
颗粒样品进行前处理，将采集好的颗粒样品分别取

１～２ｍｇ置于离心管中，并向离心管中添加 ８ｍＬ无
水乙醇，然后进行超声处理，处理时间为 ２０ｍｉｎ，使
颗粒均匀弥散在乙醇中。取一滴离心管中的上清液
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滴在 ＴＥＭ铜网上（中镜科仪 ２３０目）并置于烤灯下
烘干。观测时任意选取２０个视场，获得大量的微粒
投影图像。

２　试验结果分析

２１　颗粒 ＴＥＭ分析

２１１　颗粒微观形貌分析
图２所示为 ３０％ＥＧＲ率下，不同 ＥＧＲ废气成

分的颗粒内部微观形貌图（放大 ２５万倍）。可以看
出，在颗粒间液桥和固桥力作用下，不同 ＥＧＲ废气
成分产生的颗粒团粒（即次级粒子）均由大小不等

的基本粒子堆积而成，构成颗粒的基本粒子外观近

似于球形，基本粒子相互粘结堆积，形成链状、簇状、

球状、枝状及环状等具有分形结构的微团，并在交界

处呈现不同的致密程度，其中颜色较深的区域是多

个基本粒子相互叠加的结果。从图中还可以看出，

不同 ＥＧＲ废气成分产生的颗粒形貌也存在较大差

异，与通入 ＥＧＲ废气相比，只通入 ＣＯ２时的颗粒主
要呈链状结构，只通入 Ｎ２时的颗粒主要呈簇状结
构，堆积更加明显，各基本碳粒子之间结合更加紧

密。这主要是因为：一方面 ＣＯ２的比热容较大，Ｎ２
的比热容较低，通入 ＣＯ２时的滞燃期要长于 Ｎ２，燃
油与空气充分混合，同时 ＣＯ２的稀释作用有效的降
低了燃烧温度，可以起到抑制颗粒生成的作用，另一

方面燃烧过程中 ＣＯ２的化学效应对颗粒的氧化具

有重要作用，ＡｌａｉｎＭａｉｂｏｏｍ等［１３］
认为，ＣＯ２ 通过

ＣＯ２ ＋Ｈ ＣＯ＋ＯＨ反应形成的 ＯＨ基起到了氧化

颗粒前驱体的作用，张全长
［１４］
通过对吉布斯函数的

计算指出，在燃烧过程中 ＣＯ２通过 Ｃ＋ＣＯ ２ ２ＣＯ
反应直接参与了对单质碳粒的氧化，在氧化过程中

颗粒中的有机成分及气相 ＨＣ被部分氧化，使颗粒
黏度有所降低。说明通过增加 ＥＧＲ废气中的 ＣＯ２
比例，减少了Ｎ２含量，可以加速对颗粒的氧化，降低
柴油机的颗粒排放。

图 ２　不同 ＥＧＲ废气成分下的颗粒 ＴＥＭ形貌

Ｆｉｇ．２　ＭｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆＥＧＲｂｙＴＥＭ
（ａ）废气　（ｂ）Ｎ２　（ｃ）ＣＯ２

　

图 ３　不同 ＥＧＲ废气成分下的颗粒微观结构

Ｆｉｇ．３　ＭｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆＥＧＲｂｙＴＥＭ
（ａ）废气　（ｂ）Ｎ２　（ｃ）ＣＯ２

２１２　颗粒微观结构分析
柴油机的排气颗粒具有复杂的微观结构特性，

这种复杂的微观结构与其本身氧化特性具有直接的

关系。图３为不同 ＥＧＲ废气成分产生的颗粒基本
碳粒子的微观结构。可以看出，相同 ＥＧＲ率下，不
同 ＥＧＲ废气成分产生的颗粒基本碳粒子均由内核
和外核组成（核壳结构），外壳部分主要为石墨微晶

结构，有明显的分层，内核部分呈无序结构，且有一

个或多个涡旋状的球形核心。从图中还可以看出，

与通入 ＥＧＲ废气相比，只通入 Ｎ２时的基本碳粒子
内核更为明显，外壳的石墨晶体结构含量有所增加，

只通入 ＣＯ２时的基本碳粒子的碳层排列无序性增
加，外壳石墨晶体结构含量有所降低，内核与外壳的

边界变得模糊。这主要是由于碳层边缘处的原子活
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性远高于基面处的原子活性，通入 ＣＯ２后，在上述
反应作用下，碳层边缘的原子更易发生氧化，同时氧

化过程中释放的热量对内核加热，使有机成分发生

脱氢反应，使得内核无序度增加。

２２　基本碳粒子层面间距

为定量描述不同 ＥＧＲ废气成分对颗粒微观结
构的影响，选取基本碳粒子的层面间距、微晶尺寸及

弯曲度等参数表征颗粒的微观结构。层面间距是指

基本碳粒子微观结构中相邻两个碳层的间距，表现

在 ＴＥＭ图上指的是相互平行的两条微晶的垂直距
离，图４为采用 ＤｉｇｉｔａｌＭｉｃｒｏｇｒａｐｈ测量得到的颗粒

层面间距统计结果。可以看出，相同 ＥＧＲ率时，通
入 ＥＧＲ废气时的基本碳粒子层面间距主要分布在
０３７～０４２ｎｍ，只通入 Ｎ２时的基本碳粒子层面间
距有所减小，主要分布在 ０３４～０４０ｎｍ，只通入
ＣＯ２时的基本碳粒子层面间距有所增大，主要分布

在０４０～０４５ｎｍ。Ｌｅｖｙ等［１５］
研究表明，基本碳粒

子的层面间距也反映了生成基本碳粒子的氧化活

性，层面间距越小，微晶碳层与氧发生反应的接触面

积减小，氧化难度增加，氧化活性降低。说明增加

ＥＧＲ废气成分中的 ＣＯ２含量有利于提高颗粒自身
的氧化能力。

图 ４　不同 ＥＧＲ废气成分下的颗粒层面间距统计结果

Ｆｉｇ．４　ＦｒｉｎｇｅｓｅｐａｒａｔｉｏｎｄｉｓｔａｎｃｅｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆＥＧＲ
（ａ）废气　（ｂ）Ｎ２　（ｃ）ＣＯ２

　

图 ５　不同 ＥＧＲ废气成分下的颗粒微晶尺寸分布规律

Ｆｉｇ．５　ＡｖｅｒａｇｅｆｒｉｎｇｅｌｅｎｇｔｈｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆＥＧＲ
（ａ）废气　（ｂ）Ｎ２　 （ｃ）ＣＯ２

　

２３　微晶尺寸及弯曲度分析
微晶尺寸和弯曲度是基本碳粒子微观结构中物

理组成的重要参数，表现在 ＴＥＭ图像上是一些具有
一定长度和弯曲度的碳层结构。不同 ＥＧＲ废气成
分下产生颗粒的微晶尺寸和弯曲度分布规律如图 ５
和图６所示，可以看出，颗粒微晶尺寸大多分布在
２ｎｍ左右，通入 ＥＧＲ废气时的微晶尺寸平均值约为
２１７３ｎｍ，只通 Ｎ２时的微晶尺寸有所增加，约为
２３１５ｎｍ，只通入ＣＯ２时的微晶尺寸有所降低，约为
２０３１ｎｍ。弯曲度的分布规律与微晶尺寸相反，从
图６可以看出，通入 ＥＧＲ废气时的弯曲度平均值约
为 １２９ｎｍ，只 通 Ｎ２ 时 的 弯 曲 度 最 小，约 为
１１８ｎｍ，只通入 ＣＯ２时弯曲度最大，约为 １３６ｎｍ。

根据 Ａｌｆè等［１６］
和 Ｄａｖｉｓ等［１７］

的研究表明，产生这种

变化规律主要是由于，高温环境是导致颗粒石墨层

形成的主要原因，并且高温环境持续时间越长，微晶

结构的有序性越强，石墨化程度越高，而缸内燃烧温

度降低，会抑制多环芳香烃（ＰＡＨｓ）等颗粒前驱体的
石墨化过程，温度对石墨化过程的影响要大于高温

持续时间。相同 ＥＧＲ率下，与通入 ＥＧＲ废气相比，
通入 Ｎ２时的缸内燃烧温度变化不大，通入 ＣＯ２时

的缸内燃烧温度有较大幅度降低
［１８］
，并且在 ＣＯ２氧

化的综合作用下，导致引起碳层弯曲的五环芳香烃

电子共振稳定性下降，使其结构中键的张力增强，弯

曲处 Ｃ—Ｃ键能被削弱。说明 ＥＧＲ废气中的 ＣＯ２
成分会使颗粒微晶结构的有序性减弱，石墨化程度

降低。

２４　颗粒的分形维数

Ｌａｐｕｅｒｔａ等［１９］
和 ｖａｎＧｕｌｉｊｋ等［２０］

研究表明，呈

链状、团状、枝状等不规则的燃烧颗粒，具有典型的
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图 ６　不同 ＥＧＲ废气成分下的颗粒弯曲度分布规律

Ｆｉｇ．６　ＡｖｅｒａｇｅｆｒｉｎｇｅｔｏｒｔｕｏｓｉｔｙｏｆｐａｒｔｉｃｌｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆＥＧＲ
（ａ）废气　（ｂ）Ｎ２　（ｃ）ＣＯ２

　
分形结构特性。为进一步对颗粒的结构特征进行几

何分析，能够定量地研究颗粒几何结构的疏密程度。

柴油机排气颗粒的分形维数计算公式为

ｌｇＮｐ＝Ｄｆｌｇｋｇ＋ｌｇ（Ｒｇ／ｒｇ） （１）
式中　Ｎｐ———颗粒中所含基本碳粒子个数

Ｒｇ———颗粒的回转半径
ｋｇ———结构系数　　Ｄｆ———分形维数
ｒｇ———基本碳粒子的平均半径

其中回转半径可以根据 Ｂｒａｓｉｌ算法计算得到
Ｌ／（２Ｒｇ）＝１５±００５ （２）

式中　Ｌ———最大投影长度
凝聚颗粒的基本碳粒子数量 Ｎｐ可通过投影面

积 Ａａ和基本碳粒子的平均面积 Ａｐ来估算，关系式为

Ｎｐ＝ｋａ（Ａａ／Ａｐ）
αａ （３）

式中　αａ———经验投影面积指数
ｋａ———常数

最后通过绘制 ｌｇＮ－ｌｇ（Ｒｇ／ｒｇ）曲线，拟合得到
直线段的斜率即为颗粒的分形维数，具体计算方法

见文献［２１］。
按照上述计算方法，得到不同 ＥＧＲ废气成分下

颗粒的 ｌｇＮ－ｌｇ（Ｒｇ／ｒｇ）散点拟合图，如图７所示。

图 ７　不同 ＥＧＲ废气成分颗粒的 ｌｇＮ－ｌｇ（Ｒｇ／ｒｇ）

散点拟合图

Ｆｉｇ．７　ＳｃａｔｔｅｒｆｉｔｔｉｎｇｄｉａｇｒａｍｓｆｏｒｌｇＮ－ｌｇ（Ｒｇ／ｒｇ）ｏｆ

ｐａｒｔｉｃｌｅｓｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｇａｓｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆＥＧＲ
　

通入 ＥＧＲ废气、Ｎ２、ＣＯ２时得到的颗粒分形维数分
别为 １３１、１５７、１１６，表明与通入 ＥＧＲ废气时相
比，只通入 Ｎ２时的颗粒结构更为紧密，只通入 ＣＯ２
时的颗粒结构较为疏松。这是由于 ＣＯ２ 通过
ＣＯ２ ＋Ｈ ＣＯ＋ＯＨ反应形成的 ＯＨ基，一方面起到
了氧化颗粒前驱体的作用，另一方面使得颗粒的生

长过程受到抑制，造成部分颗粒生长不完全；由于通

入 ＣＯ２时形成颗粒的微晶结构有序性减弱，石墨化
程度降低，更容易被氧化，在氧化过程中易形成大

小、数量不均匀的间隙，颗粒表面的物理缺陷更大。

３　结论

（１）与通入 ＥＧＲ废气相比，相同 ＥＧＲ率下，只
通入 ＣＯ２时的颗粒主要呈链状结构，基本碳粒子的
碳层排列无序性增加，外壳石墨晶体结构含量有所

降低，内核与外壳的边界变得模糊；只通入 Ｎ２时的
颗粒主要呈簇状结构，堆积更加明显，各基本碳粒子

之间结合更加紧密，基本碳粒子内核更为明显，外壳

的石墨晶体结构有所增加。

（２）与通入 ＥＧＲ废气相比，相同 ＥＧＲ率下，只
通入Ｎ２时的基本碳粒子层面间距有所减小，只通入
ＣＯ２时的基本碳粒子层面间距有所增大，说明增加
ＥＧＲ废气成分中的 ＣＯ２含量有利于提高颗粒自身
的氧化能力。

（３）与通入 ＥＧＲ废气相比，相同 ＥＧＲ率下，只
通入Ｎ２时的基本碳粒子微晶尺寸有所增加，弯曲度
最小；只通入 ＣＯ２时的基本碳粒子微晶尺寸有所降
低，弯曲最大，说明 ＥＧＲ废气中的 ＣＯ２成分会使微
晶结构的有序性减弱，石墨化程度降低。

（４）相同 ＥＧＲ率下，通入 Ｎ２时的颗粒分形维
数最大，通入 ＣＯ２ 时的颗粒分形维数最小，通入
ＥＧＲ废气时的颗粒分形维数介于两者之间，表明与
通入 ＥＧＲ废气相比，只通入 Ｎ２时的颗粒结构更为
紧密，只通入 ＣＯ２时的颗粒结构较为疏松。
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