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褐煤等温干燥过程及动力学研究
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摘　 要:为研究褐煤干燥过程,利用煤质水分分析仪和微分热重分析方法,对不同粒级的褐煤在不同

干燥温度下进行等温干燥试验,得到了样品含水率与干燥时间、干燥速率与含水率的关系曲线。 通过

粒级分布系数对褐煤进行含水率折算,并用不同干燥模型对试验数据进行拟合,得到了在介质温度

140 ℃下 3 个干燥阶段的干燥方程及干燥动力学参数。 结果表明,引入粒级分布系数得到的干燥速

率特征常数 k 值,与不同粒级的干燥速率特征常数 k 的均值相近。 根据褐煤的干燥速率和水分的存

在形式,将褐煤干燥过程分为 3 个干燥阶段,分析得出干燥方程模型分别用线性干燥模型、Wang 经验

模型、Page 模型较为合理。 根据 Arrhenius 经验公式建立了 ln k 与 1 / T 的关系,得到褐煤干燥的界面

蒸发活化能 Ea =17． 088 kJ / mol,指前因子 A=12． 47 min-1。
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Study on isothermal drying process and kinetics of lignite
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Abstract:For the research of lignite drying process,using the water quality analyzer and differential thermogravimetric analysis method,i-
sothermal drying experiments were carried out on lignite with different grain sizes at different drying temperatures. The curves of moisture
content and drying time and the curve of drying rate and water content were obtained. The moisture content conversion of lignite with differ-
ent particle sizes was made by the size distribution coefficient,and the experimental data were fitted with different drying models. The dr-
ying equation and the kinetic parameters of the three drying stages were obtained at the medium temperature of 140 ℃ . The results showed
that the drying rate characteristics constant k,which was obtained by introducing the particle size distribution coefficient,was similar to that
of the drying rate characteristic constant k with different particle sizes. According to the drying rate and moisture content of lignite,the dr-
ying process was divided into three stages. The drying equation model was obtained by using linear drying model,Wang empirical model
and Page model respectively. According to the empirical formula of Arrhenius,the relationship between ln k and 1 / T was established,and
the activation energy of Ea was 17. 088 kJ / mol and the pre exponential factor A was 12. 47 min-1 .
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0　 引　 　 言

褐煤在我国基础能源利用过程中具有重要作

用。 褐煤的高挥发分、高水分和低热值的特点导致

褐煤在锅炉中的燃烧效率低,运输和存储难度大,直
接利用困难[1-2]。 褐煤干燥提质可有效提高褐煤利

用率和燃烧效率,降低存储运输难度。 褐煤中的水

分可分为“可结冰水”和“不可结冰水”,其中自由水
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和束缚水是“可结冰水”的 2 种分类[3]。 Wang[4] 利

用热重分析仪通过干燥动力学分析将褐煤中的水分

分为结晶水、毛细水、单层水及表面水。 褐煤中含有

大量微孔结构,褐煤与水之间的结合力随微孔结构

不同存在一定差异[5]。 在干燥过程中,由于干燥温

度和褐煤粒级不同,褐煤中水分脱除难易程度不同。
此外,褐煤含有较多孔,这些孔的固水能力相对较

强[6-7]。 褐煤中的含氧官能团具有较强的亲水性,
干燥过程中,褐煤的自由水首先蒸发,随着这部分水

的减少,褐煤孔隙减小,体积收缩,水的蒸发过程逐

渐受到毛细管孔张力的影响,蒸发干燥速率减

小[2]。 薄层干燥广泛应用于粮食、蔬菜、水果等干

燥机理研究中[8-9],王涛[10] 将薄层干燥模型应用到

褐煤干燥过程中,试验数据与模型能较好地拟合。
笔者采用水分测定仪进行褐煤等温干燥脱水,通过

考察温度对不同粒级褐煤等温干燥过程的影响,得
出由粒级分布系数折算后的干燥方程,通过不同干

燥模型得出干燥过程中不同阶段的干燥方程,为深

入理解褐煤干燥过程和高效脱水提供参考。

1　 试　 　 验

1． 1　 试验仪器和方法

等温水分测定仪为德国 Sartorius MA50,水分测

量范围 0． 2% ~ 100% ,测量精度 0． 001 g,最大量程

50 g, 温 度 30 ~ 200 ℃, 升 温 速 率 最 高可达

30 ℃ / min,温度准确度±1 ℃。
称取一定质量(20 g)褐煤样品,装入空坩埚,置

于水分测定仪中,分别在 100、120、140、160 ℃下进

行等温脱水干燥,样品粒级分别为 0 ~ 0． 5、0． 5 ~ 1、
1 ~ 3、3 ~ 6、6 ~ 13、13 ~ 20 mm。 水分测定仪温度比

预计试验干燥温度高 10 ℃后,将样品放入开始计

时,试验温度与预计试验温度差为±3 ℃,符合恒温

要求。 样品加热时,每隔 1 min 记录一次试验数据,
干燥终点判断方式为 1 min 内 2 次称量质量变化小

于 0． 1% ,由此得到各样品的水分失重曲线。
1． 2　 试验样品

褐煤样品为伊敏褐煤,由破碎机破碎后筛分,得
到其粒级分布,测量初始含水量,具体见表 1。

表 1　 试验煤样粒级分布和初始水分

Table 1　 Particle size distribution and the initial moisture content of coal

项目 0 ~ 0． 5 mm 0． 5 ~ 1 mm 1 ~ 3 mm 3 ~ 6 mm 6 ~ 13 mm 13 ~ 20 mm

分布系数 / % 12． 6 6． 9 17． 2 17． 6 28． 6 17． 1
初始水分 Mar / % 37． 3 37． 5 37． 7 37． 8 37． 9 40． 0

2　 试验结果与分析

2． 1　 干燥过程试验

在不同干燥温度下研究不同粒级褐煤的干燥动

力学特性。 3 ~ 6 mm 褐煤干燥试验结果如图 1 所

示。 其中,MR 表示含水率,为干燥后水分占初始水

分的百分比,t 为时间。 由图 1 可知,干燥温度分别

为 100、120、140、160 ℃时,褐煤完全干燥时间分别

为 68、50、35、25 min,说明温度对褐煤干燥的影响较

大。 温度越高,干燥速率降低趋势增强,这是由于褐

煤毛细管孔以及胶态结构受到的破坏程度增加,说
明温度升高有利于褐煤内水分的快速脱除。

140 ℃干燥温度下,不同粒级褐煤的干燥试验

结果如图 2 所示。 由图 2 可知,粒级小于 0． 5 mm 的

褐煤干燥较快;随着褐煤粒级增加,干燥难度也随之

增大。 这是因为褐煤颗粒越小,内水从内部扩散到

外部的路径越短,更容易向外扩散,且比表面积也越

图 1　 不同温度下 3 ~ 6 mm 褐煤的干燥曲线

Fig． 1　 Drying curves of lignite with 3-6 mm in different
temperature

大,更容易蒸发,所以在相同的温度和湿度梯度下,
水分流失更快[11]。

根据不同粒级占比及粒级分布折算得到原煤水

分,即

MR = ∑
n

i = 1
MriR i (1)

式中,Mri 为某一时间某一粒级下的水分,% ;R i 为

02

中
国

煤
炭

期
刊

网
 

 w
ww.ch

ina
ca

j.n
et



杨亚利等:褐煤等温干燥过程及动力学研究 2017 年第 1 期

图 2　 140 ℃下不同粒级的干燥曲线

Fig． 2　 Drying curves of lignite with different particle
sizes in 140 ℃

某一粒级的分布系数;i 为某一粒级。
利用非线性拟合以及最小误差分析程序,将含

水率与干燥时间曲线进行拟合得到粒级折算后的干

燥曲线,如图 3 所示。 由图 3 可知,在 140 ℃干燥温

度下,褐煤水分随着干燥时间的增加呈指数下降,说
明随着时间的增加,褐煤水分析出越来越困难。

图 3　 粒级折算后的干燥曲线

Fig． 3　 Drying curve after size conversion

2． 2　 干燥模型及方程

基于折算后褐煤的干燥过程曲线,建立干燥模

型及方程。 王涛[10] 认为,基于薄层干燥模型选用

Page(1)作为褐煤的干燥方程模型,如式(2)经过拟

合,相关系数 R2 为 0． 99,均方差的平均值较小,说
明此干燥模型适用于褐煤的干燥方程模型。 经计

算,得到 n 值为 1． 285,k 值为 0． 081。 其中,n、k 分

别干燥方程模型的 Page(1)模型的参数。
MR = exp[ - (kt) n] (2)

　 　 不同粒级 k 值的平均值为 0． 083,故此方法适

用于不同粒级下的干燥方程,得到干燥方程如下

MR = exp[ - (0． 083t) 1． 285] (3)
　 　 对干燥曲线求微分,得到图 4 的干燥速率曲线。
由图 4 可知,干燥速率随褐煤水分的变化而不同,原
煤由 100%相对水分干燥至 60% 水分时,干燥速率

恒定且最大,说明在这个过程中褐煤的一部分外水

容易脱除,140 ℃ 时,受干燥温度及褐煤孔隙的影

响,干燥速率最大为 0． 05 min-1,在干燥过程中持续

恒定干燥速率约 9 min。 相对水分小于 60% 后,干
燥速率逐渐降低,随着水分的减少,干燥速率变化越

小,最后趋近于零。 得出完全干燥速率方程为

- dMR

dt
= 1． 041MR( - ln MR) 0． 222 (4)

图 4　 相对水分的褐煤干燥速率

Fig． 4　 Drying rate of lignite with relative moisture

　 　 本文将干燥过程分为 3 个阶段。 由图 4 可知,
失水率为 0 ~ 40% 时干燥速率恒定,这部分水以游

离态存在于煤的颗粒表面和大孔隙中,与常态水相

似,用较小的能量就可以从煤颗粒表面或孔道中蒸

发出来,故失水率 0 ~ 40% 作为第 1 阶段干燥。 大

部分游离态水干燥后,褐煤颗粒内部的游离态水和

部分内水开始析出,颗粒内部的游离态水由于孔隙

通道小,孔隙表面张力变大,热介质扩散较慢,水分

子析出相对表面游离态水较慢,褐煤内自由水和部

分束缚水的干燥过程中,同时也伴随孔结构的收缩

和部分自由水转化为束缚水[2],失水率为 40% ~
80%定义为第 2 阶段干燥。 褐煤中内水开始析出,
内水与煤的结合能力较强,脱水过程进入更微小的

孔隙结构中,孔隙内部的毛细凝聚力较强,部分以氢

键结合的分子水及某些化合方式结合的结晶水开始

析出[12-13],这部分水析出时间较长,干燥速率减小

较为缓慢,直到干燥速率为零,将这一阶段吸附结合

水定义为第 3 阶段干燥(失水率 80% ~100% )。
第 1、2、3 阶段干燥曲线如图 5 所示。 由图 5a)

可知,脱除 40% 水分前,褐煤干燥速率保持最大恒

定速率,说明褐煤中 40%的水分可以某一最大恒定

速率析出,褐煤自由水所占比例约为 40% ,故褐煤

水分降低 40%时,得到如式(5)干燥方程,方程相关

系数 R2 为 0． 99,此方程适用于浅度干燥。
MR = - 0． 053 27t + 1 (5)

　 　 由图 5b)可知,进行深度干燥脱除 80% 比例水

分时,经过非线性拟合的到第 2 阶段干燥方程为式
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图 5　 各阶段干燥曲线

Fig． 5　 Drying curve of the each stage

(6),相关系数 R2 为 0． 99。 用一阶线性干燥模型、
Wang 的经验模型和单项扩散模型分别对试验数据

拟合,对比结果见表 2。
MR = 0． 000 52t2 - 0． 051 12t + 1 (6)

表 2　 不同干燥阶段的模拟结果

Table 2　 Simulation results of different drying stages

干燥过程 模型 R2 RMSE

第 1 阶段 线性干燥模型 0． 99 0． 001
线性干燥模型 0． 96 0． 015

第 2 阶段 Wang 经验模型 0． 99 0． 004
单项扩散模型 0． 98 0． 009

单项扩散模型 0． 99 0． 016

第 3 阶段
Lewis 模型 0． 98 0． 001
Page 模型 0． 99 0． 002

Page(Ⅰ)模型 0． 99 0． 002

　 　 图 5c)为第 3 阶段干燥曲线,用薄层干燥模型

对第 3 阶段干燥曲线做非线性拟合(表 2)。 由表 2
可知,4 种模型的相关系数 R2 都比较高,且均方差

的平均值 RMSE 都较小,从模型的精度和复杂程度

考虑,Page 模型更适合作为褐煤第 3 阶段的干燥方

程。 进行线性拟合求得参数 k、n 代入干燥模型中得

到干燥方程为

MR = exp( - 0． 005 4t1． 131) (7)

3　 干燥动力学

物料的有效水分扩散系数与物料本身的温度、
水分及物料自身性质有关,其与温度间的关系服从

Arrhenius 方程[10,14]。
k = Ae -E / RT (8)

　 　 式(8)两边取对数,可得

ln k = - E / RT + ln A (9)
式中,E 为界面蒸发活化能,kJ / mol;R 为气体常数,
J / (mol·K);T 为干燥温度,K;A 为指前因子,min-1。

褐煤的干燥速率特征常数 k 与干燥温度 T、褐
煤颗粒直径 d 有关。 在干燥褐煤生产中,干燥温度

T 可认定为定值,褐煤颗粒的直径 d 可根据破碎后

粒级分布确定。 由式(1)计算得到不同温度下的粒

级折算后的干燥方程,由干燥模型 Page(1)拟合得

到不同温度下的 k 值(表 3)。 根据 Arrhenius 经验

公式建立 ln k 与 1 / T 的关系(图 6),拟合得到关系

式(9),相关系数 R2 值为 0． 99。 根据 ln k 与 1 / T 关

系图的斜率和截距计算得到 Ea =17． 088 kJ / mol,A=
12． 47 min-1。

ln k = - 2 089． 3
T

- 2． 524 (10)

表 3　 不同介质温度和颗粒直径下的 k 值
Table 3　 k values in different medium temperature and

particle diameter

粒级 / mm
k 值

373 K 393 K 413 K 433 K

0 ~ 0． 5 0． 081 0． 099 0． 139 0． 147
0． 5 ~ 1 0． 071 0． 084 0． 099 0． 134
1 ~ 3 0． 056 0． 072 0． 084 0． 118
3 ~ 6 0． 044 0． 061 0． 081 0． 106
6 ~ 13 0． 031 0． 045 0． 059 0． 078
13 ~ 20 0． 022 0． 034 0． 042 0． 054
折算后 0． 048 0． 063 0． 081 0． 099

图 6　 ln k 与 1 / T 的线性拟合

Fig． 6　 Linear fitting of ln k versus 1 / T
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4　 结　 　 论

1)粒级分布和干燥温度对褐煤干燥的影响较

大。 干燥温度恒定,随着褐煤粒级增大,干燥时间增

加,干燥速率减小。 粒级恒定,随着干燥温度升高,
干燥时间缩短,干燥速率增大。

2)用粒级分布折算后的干燥速率特征常数 k 值

为 0． 081,不同粒级下的 k 值的平均值为 0． 083,引
进粒级分布系数可以得出不同粒级下的干燥方程。

3)干燥过程分为 3 个干燥阶段,失水率为 0 ~
40%为第 1 干燥阶段,失水率 40% ~ 80%为第 2 干

燥阶段,失水率为 80% ~ 100% 为第 3 干燥阶段。
得出 3 个干燥阶段的最佳干燥模型分别为线性干燥

模型、Wang 经验干燥模型和 Page 干燥模型及其对

应的干燥方程。
4)采用 Arrhenius 经验公式得到褐煤干燥过程

中的界面蒸发活化能为 Ea = 17． 088 kJ / mol, A =
12． 47 min-1。
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