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摘　 要:为实现新疆东疆煤的清洁高效利用,对新疆东疆褐煤进行煤质与组成分析,以新疆东疆褐煤

与加氢溶剂为原料,在 500 mL 搅拌式高压釜中进行加氢液化的过程调控试验,考察了反应温度、反应

压力和停留时间对氢耗率、气产率、转化率、油产率、沥青质产率的影响规律,探究了不同工艺参数对

液化性能及各类产物分布的内在作用机制,进行了 0． 01 t / d 连续试验的验证,并深入解析了液化初级

油品的结构组成特征。 结果表明,新疆东疆褐煤液化活性组分高达 90% ,具有高挥发分和高 H / C 原

子比的煤质特征,在反应温度 430 ℃,反应压力 15 MPa 和 60 min 的缓和反应条件下,煤的转化率高

达 94% ,油产率 57% ,依然呈现出与传统反应条件(反应温度 450 ℃,反应压力 17 MPa,反应时间 60
min)相当的反应性能和液化效果,是一种适宜直接加氢液化的优质原料,反应条件的缓和使反应器

温控更加平稳,有利于降低大型液化设备的能耗。 过程调控表明,反应温度升至 430 ℃,有效促进了

煤和沥青质向油和气的转化,导致转化率和油产率增加;高氢压有利于氢气在液化体系中的溶解,有
利于稳定自由基碎片,增强了沥青质中稠环芳烃加氢向小分子的转化;30 min 新疆东疆褐煤已呈现出

良好的液化效果和反应性能,时间延长至 90 min,铁系催化剂的活性相 Fe7S8 在加氢液化反应过程中

逐渐转变为 Fe9S10,甚至是 FeS 等非活性态,催化能力明显降低,引发了沥青质的缩聚反应,导致沥青

质产率升高,转化率和油产率下降。 0． 01 t / d 新疆东疆褐煤连续试验获得的直接加氢液化初级油保

留了煤的一些结构组成特征,具有高密度、高芳烃、高氮低硫的特点,<220 ℃ 馏分油 20 ℃ 密度为

851． 2 kg / m3,220 ~ 350 ℃馏分油 20 ℃ 密度为 953． 5 kg / m-3,2 种馏分初级油的主要组成为单环芳

烃,均为 60%左右,这是由多环芳烃易加氢生成单环芳烃,而单环芳烃加氢或开环反应较为困难所

致。 <220 ℃馏分油氮含量为 2 500×10-6,220 ~ 350 ℃馏分油氮含量为 4 800×10-6,均比各自的硫含

量高一个数量级。
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Abstract:In order to find a clean and high efficient technology for economic utilization of Xinjiang coal,the coal quality and composition of
lignite in East Xinjiang were analyzed. In Lignite of eastern Xinjiang and hydrogenation solvent as raw materials,hydrogenation regulation
test was carried out in 500 mL stirring autoclave to investigate influences of temperature,pressure and residence time on hydrogen con-
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sumption,gas,conversion,oil and asphaltene. The effects of process parameters on liquefaction performance and distribution of various
products were investigated. A verification test was finished in 0. 01 t / d BSU and the structural characteristics of liquefied primary oil prod-
ucts were analyzed in depth. The results show that the active component is 90% in the lignite of eastern Xinjiang with the characteristics of
high volatile and H / C atom ratio. Under the moderate conditions (430 ℃,15 MPa and 60 min),the conversion of coal is up to 94% and
the oil yield is 57% ,which is similar to that under the traditional conditions(450 ℃,17 MPa and 60 min). The lignite is a high quality
raw material for direct liquefaction. Moderate conditions contribute much to smooth temperature control of reactor,which is conducive to re-
ducing energy consumption of large equipment. Process regulation test shows that the conversion of coal and asphaltene to oil and gas is
promoted effectively,resulting in the increase of coal conversion and oil yield by increasing temperature especially at 430 ℃ . High hydro-
gen pressure is conducive to the dissolution of H2 in reaction system,the stability of radical fragment and the hydrogenation of polycyclic
aromatic hydrocarbons in asphaltene to small molecules. The lignite is possessed of favorable liquefaction effect and reaction performance at
30 min. Due to the phase transform of iron based catalyst in reaction system from active Fe7S8 to nonactive Fe9S10 and FeS at 90 min,the
catalytic ability decreases significantly,which leads to the condensation reaction of asphaltene,the increase of asphaltene yield and the de-
crease of coal conversion and oil yield. Retaining some structural characteristics of coal,the primary oil from hydrogenation liquefaction
continuous test of the lignite in eastern area of Xinjiang has the characteristics of high density,high aromatic hydrocarbon,high nitrogen
and low sulphur. The 20 ℃ density of <220 ℃ fraction is 851. 2 kg / m3 . The 20 ℃ density of 220-350 ℃ fraction is 953. 5 kg / m3 . The
main structure in the primary oil of <220 ℃ and 220-350 ℃ fraction is mononuclear aromatics(60% ) caused by the easy hydrogenation
of polycyclic aromatic hydrocarbon and the difficult ring opening reaction of mononuclear aromatics. Nitrogen content in <220 ℃ fraction is
2 500×10-6 and 4 800×10-6 in 220-350 ℃ fraction,which is one order higher than sulphur content respectively.
Key words:low rank coal;hydroliquefaction;primary oil;reaction temperature;reaction pressure;residence time

0　 引　 　 言

新疆是我国重要的能源战略基地,预测煤炭

资源总量 2． 19 万亿 t,占全国煤炭资源总量的

40% ,居全国煤炭蕴藏量之首[1] 。 其中东疆地区

蕴藏的褐煤资源极其丰富,地质储量高达 100 亿

t,非常适合大型机械化开采[2] 。 东疆褐煤为高挥

发分、高热值和低硫磷煤[3] ,是国内适宜直接加氢

液化的优良煤种,而直接加氢液化技术是我国实

现能源替代、保障能源安全和优化能源结构的重

要技术。 近十年,煤炭直接加氢液化技术有了突

飞猛进的发展,基础理论研究领域,煤科院对我国

煤炭进行全面的液化性能评价[4-6] ,确定了适宜直

接加氢液化煤种的煤质特点及必要条件;神华集

团和华东理工大学[7-9] 深入研究了反应条件对液

化性能的影响规律,提出了工艺参数与煤种匹配

性的研究方法;日本将合成铁系纳米催化剂[10-12]

用于煤直接液化,深入探究了催化机理并提出了

合成方法。 工程技术领域[13-15] ,我国神华集团建

成世界上首套煤直接液化百万吨级商业示范装

置,实现了安稳长满优的运转,标志着我国已经掌

握了煤直接液化关键技术[16-17] 。 传统的神华煤直

接液化工艺采用苛刻的反应条件实现最大程度的

转化。
与神华煤煤质结构截然不同,新疆东疆褐煤更

年轻,具有高活性组分的煤质特征,煤质特性的差异

势必导致液化性能的不同。 本文基于新疆东疆煤的

煤质特征,研究了新疆东疆褐煤的液化反应特性,揭
示了过程调控对液化效果的影响规律,进行了连续

试验验证,分析液化初级油的结构组成特征,为工艺

放大提供基础数据。

1　 试　 　 验

1． 1　 煤样

以新疆东疆褐煤和加氢溶剂为原料,一种含铁

矿物为催化剂,硫磺为助催化剂进行加氢液化试验。
煤样制备参照 GB 474—2008《煤样的制备方法》,对
煤样破碎、缩分并研磨至 0． 15 mm 以下,在 100 ℃、
真空条件下干燥,经过上述制备的煤样置于干燥器

中低温避光保存,煤质分析见表 1。

表 1　 新疆东疆褐煤煤质分析

Table 1　 Analysis of lignite quality in eastern Xinjiang

元素分析 / %

Cdaf Hdaf Ndaf Sdaf Odaf

工业分析 / %

Ad Vdaf

岩相分析 / %

镜质组 惰质组 壳质组

73． 53 4． 91 0． 91 0． 55 20． 10 6． 70 49． 43 86． 92 10． 30 2． 78
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　 　 由表 1 可知,新疆东疆褐煤具有较高的挥发分

和 H / C 原子比,氧含量高达 20． 10% ,活性组分(镜
质组和壳质组之和)接近 90% ,是加氢液化的良好

原料。
1． 2　 供氢溶剂

溶剂为炼油厂重油催化裂化回炼油萃取重

芳烃经多次加氢后的富含芳烃的溶剂油,分析结

果见表 2。 溶剂的密度为 969． 2 kg / m3(20 ℃ ),
H / C 原子比为 1． 48,350 ℃ 以下馏分约为 30% ,

350 ~ 450 ℃ 馏分占 70% ,是较好的煤加氢液化

的供氢溶剂。
1． 3　 试验过程

加氢液化反应试验在 500 mL 搅拌式高压釜中

进行,东疆褐煤与循环溶剂配制浓度 45%的煤浆后

与催化剂混合均匀,置入高压釜中,高压釜气密合格

后,氮气吹扫 3 次,再用氢气吹扫 3 次,最后充氢气

至指定压力,以 4 ℃ / min 升温至反应温度后恒定,
反应完毕降至室温。

表 2　 加氢溶剂分析

Table 2　 Analysis of hydrogenated solvent

元素分析 / %

C H N S H / C

密度 / (kg·m-3)
(20 ℃)

馏程分析 / ℃

IBP 10% 30% 50% 95%

87． 58 10． 68 0． 22 0． 04 1． 48 969． 2 209 303 347 368 447

　 　 气袋收集釜内气体进行色谱分析,釜内液固相

产物搅匀取样 5 g,依次用正己烷和四氢呋喃进行索

式萃取分析。
高压釜试验过程的氢耗率、气产率、沥青质产

率、水产率、油产率、转化率计算方法参照 GB / T
33690—2017《煤炭液化反应性的高压釜试验方

法》。

2　 试验结果与分析

2． 1　 东疆褐煤加氢液化高压釜试验

2． 1． 1　 温度的影响

氢初压 6． 5 MPa(反应压力 15 MPa)、反应时间

60 min、铁系催化剂添加量 1% 的条件下,考察了温

度对东疆褐煤液化过程的影响,结果如图 1 所示。
由图 1(a)可知,430 ℃、氢初压 6． 5 MPa(反应

压力 15 MPa)、停留时间 60 min 的转化率高达

94% ,油产率为 57% ,说明东疆褐煤是一种非常适

宜直接加氢液化的良好煤种。 反应温度低于 430 ℃
时,煤的转化率和油产率随温度的升高提高明显,其
中 380 ℃时的转化率为 64% ,430 ℃时的转化率达

到 94% ,温度进一步升高转化率变化不大,油产率

也呈现相似规律,只是温度高于 430 ℃时油产率有

所降低。
由图 1(b)可知,反应温度达到 430 ℃,中间产

物沥青质类产率骤降了 70% ,进一步提高反应温

度,沥青类物质产率降幅减缓。 反应温度升高导致

气产率明显增加,氢耗稳步提高。
东疆煤直接加氢液化过程,温度低于 430 ℃时,

提高反应温度,促进了煤和沥青质向油和气体小分

图 1　 温度对加氢液化效果的影响

Fig． 1　 Effect of temperature on hydroliquefaction

子产物转化,导致转化率和油产率明显增加;温度高

于 430 ℃时,煤和沥青质中难转化组分随温度升高

变化不大,气产率随温度升高不断增加,导致油收率

呈现下降态势。
2． 1． 2　 氢初压的影响

430 ℃、停留时间 60 min、铁系催化剂添加量

1%的条件下,考察了氢初压对东疆褐煤液化过程的

影响,结果如图 2 所示。
由图 2 可知,在考察的压力范围内,新疆东疆褐

煤加氢液化转化率随氢初压的升高变化不明显,油
产率随氢初压升高缓慢增加,氢耗和气产率随氢初
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图 2　 氢初压对加氢液化效果的影响

Fig． 2　 Effect of initial hydrogen pressure on hydroliquefaction

压增加变化不大,中间产物沥青质产率在氢初压大

于 6． 5 MPa 时降幅显著。 高氢压有利于氢气在煤

液化溶剂中的溶解,有利于提高液化体系向自由基

的供氢性能,增强了沥青质这类大分子稠环芳烃加

氢向小分子的转化,大大减少沥青质缩聚结焦的反

应。 但高氢压在加氢液化过程中也增加了能耗,因
此,新疆东疆褐煤加氢液化反应较为适宜的氢初压

为 6． 5 MPa(反应压力 15 MPa)。
2． 1． 3　 停留时间的影响

430 ℃、氢初压 6． 5 MPa、铁系催化剂添加量

1%的条件下,考察了停留时间对东疆褐煤液化过程

的影响,结果如图 3 所示。
由图 3 可知,30 min 停留时间,东疆褐煤的转化

率已达到 93% ,油产率 55% ,停留时间延长,转化率

和油产率变化不显著,气产率和氢耗随反应时间的

延长缓慢增加;沥青质产率从 0 ~ 30 min 下降了

33% ,60 min 又降低了 36% ,停留时间进一步延长

至 90 min,沥青质产率略有增加。
东疆褐煤加氢液化结果表明,30 min 停留时间

已呈现出良好的液化效果和反应性能,随着停留时

间延长至 60 min,有利于沥青质向油和气转化,停留

时间进一步延长至 90min,铁系催化剂的活性相

Fe7S8 逐渐转变为 Fe9S10,甚至是 FeS[18],此时体系

中催化剂的催化能力明显降低,引发了沥青质的缩

聚反应,重质组分缩合附着在催化剂表面,导致沥青

质产率升高。

图 3　 停留时间对加氢液化效果的影响

Fig． 3　 Effect of residence time on hydroliquefaction

2． 2　 东疆褐煤加氢液化小型连续试验

2． 2． 1　 试验装置和工艺

新疆东疆褐煤加氢液化连续运转试验在 0． 01
t / d 连续装置上进行,煤加氢液化工艺流程如图 4 所

示。

图 4　 0． 01 t / d 连续运转工艺流程

Fig． 4　 0． 01 t / d flow sheet of continuous operation process

煤经破碎和干燥预处理制成一定粒度的煤粉,
与已制备好的供氢溶剂配制成浓度 45%的油煤浆,
经高压输送泵与氢气混合预热后依次进入 2 个反应

器进行煤加氢液化反应。 反应物料经过高温分离器

和低温分离器分离出的气体大部分循环使用,排出

气体经计量和组成分析。 低分油进行常减压蒸馏获

得<220 ℃馏分油和 220 ~ 350 ℃馏分油,高分油进

行减压蒸馏获得 VGO 和残渣。 根据煤浆配制使用

的溶剂量,本次试验的液化初级油为低分油常减压

蒸馏获得全部<220 ℃馏分油和部分 220 ~ 350 ℃馏

分油。
对煤液化单元的物料衡算可取得煤液化转化
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率、气体产率、水产率、蒸馏油收率和氢耗量。
2． 2． 2　 连续试验验证

选用的原料与高压釜相同,铁系催化剂添加量

为 1% (Fe /干煤,质量比),连续试验工艺参数为反

应温度为 430 ℃,反应压力为 15 MPa,表观停留时

间为 1 h,并与传统试验(反应温度 450 ℃,反应压

力 17 MPa,表观停留时间 1 h)的反应效果进行比

较,加氢液化物料平衡见表 3,试验结果见表 4。

表 3　 新疆东疆褐煤连续试验物料平衡

Table 3　 BSU material balance of lignite in eastern area
of Xinjiang kg

项目 连续试验 传统试验

干燥无灰基煤 9． 33 9． 35

溶剂 12． 22 12． 25

煤浆 灰及催化剂 0． 91 0． 91

水 0． 15 0． 15

小计 22． 61 22． 66

氢气 0． 49 0． 51

入方合计 23． 10 23． 17

气体 1． 63 1． 82

水 1． 62 1． 67

<220 ℃馏分油 2． 18 2． 21

220 ~ 350 ℃馏分油 3． 0 2． 90

溶剂 12． 22 12． 25

油 0． 47 0． 43

沥青质 0． 52 0． 47

残渣 未反应的煤 0． 55 0． 51

灰及催化剂 0． 91 0． 91

小计 2． 45 2． 32

出方合计 23． 10 23． 17

表 4　 新疆东疆褐煤连续试验结果

Table 4　 BSU results of lignite in eastern area of Xinjiang

项目 连续试验 传统试验

转化率 / % 94． 10 94． 54
<220 ℃馏分油 23． 37 23． 64

蒸馏油收率 / % 220 ~ 350 ℃馏分油 32． 15 31． 00
小计 55． 52 54． 64

油产率 / % 60． 56 59． 23

水产率 / % 15． 76 16． 26

气产率 / % 17． 47 19． 47

沥青质产率 / % 5． 57 5． 03

氢耗 / % 5． 25 5． 45

　 　 注:转化率、收率、产率、氢耗等均为干燥无灰基。

　 　 由表 4 可知,新疆东疆褐煤转化率 94% ,油产

率 60% ,高压釜试验结果在连续装置上得到了很好

验证,新疆东疆褐煤具有良好反应性能和液化效果,
这是由于新疆东疆褐煤中液化活性组分高达 90% ,
是直接加氢液化优异的煤种。 反应温度 430 ℃、反
应压力 15 MPa 和停留时间 60 min 较为缓和的条件

下,新疆东疆褐煤的转化率、油产率及其他产物分布

与传统反应温度 450 ℃、反应压力 17 MPa 和停留时

间 60 min 相比差别不大。 较为缓和的条件下,气产

率明显降低,有利于液化油的生成,较高的油收率将

为今后煤液化工程项目带来较好的收益。 另外,反
应温度和压力的缓和可使反应器温控更加平稳,进
一步降低大型液化设备的能耗。
2． 2． 3　 加氢液化初级油性质

煤经加氢液化产生的、未经任何精制加工的液

化油称为加氢液化初级油。 新疆东疆褐煤煤液化初

级油的性质见表 5。

表 5　 新疆东疆褐煤煤液化初级油的性质

Table 5　 Properties of the primary oil from direct liquefaction of the lignite in eastern area of Xinjiang

项目
密度 /

(kg·m-3)(20 ℃)

元素分析 / %

C H N S O

结构组成 / %

饱和烃 一环芳烃 二环芳烃

<220 ℃馏分油 851． 2 83． 22 12． 36 0． 25 0． 04 4． 13 27． 36 62． 63 10． 01
220 ~ 350 ℃馏分油 953． 5 87． 54 10． 76 0． 48 0． 02 1． 20 12． 25 58． 66 29． 09

　 　 由表 5 可知,小于 220 ℃ 初级油密度高达

851． 2 kg / m3,H 含量为 12． 36% ,H / C 原子比 1． 78,
220 ~ 350 ℃初级油密度高达 953． 5 kg / m3,H 含量

为 10． 76% ,H / C 原子比为 1． 47;氮比硫含量高一个

数量级,这是由于直接液化过程中,加氢脱氮比脱硫

更难;由于酚类化合物富集在小于 220 ℃初级油馏

分中,因此,该馏分氧含量是 220 ~ 350 ℃馏分的 4
倍。 2 个液化初油馏分结构以一环芳烃为主,这是

由于直接液化过程中,多环芳烃易加氢生成二环,甚
至单环芳烃,而单环芳烃发生进一步加氢或开环反

应较为困难。

3　 结　 　 论

1)新疆东疆褐煤具有挥发分高和 H / C 原子比
高的煤质特征,液化活性组分高达 90% ,在反应温
度 430 ℃、反应压力 15 MPa 和 60 min 的反应条件
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下,煤的转化率可达 94% ,油产率 57% ,是适宜直接

液化的优良煤种。
2)新疆东疆褐煤加氢液化的最佳反应条件为:

反应温度 430 ℃,反应压力 15 MPa,与传统条件(反
应温度 450 ℃,反应压力 17 MPa)下的反应性能和

液化效果相当,反应温度和压力的缓和,有利于反应

器温控更加平稳,降低大型液化设备的能耗。
3)新疆东疆褐煤加氢液化初级油保留了煤的

结构组成特点, < 220 ℃ 馏 分 油 20 ℃ 密 度 为

851． 2 kg / m3, 220 ~ 350 ℃ 馏分油 20 ℃ 密度为

953． 5 kg / m3。 2 种馏分初级油一环芳烃均为 60%
左右,<220 ℃ 馏分油氮含量为 2 500 ×10-6,220 ~
350 ℃馏分油氮含量为 4 800×10-6,均比各自硫含

量高一个数量级。 根据需要采取不同的加工工艺可

获得不同用途的成品油。
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