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摘要院 针对生物油催化裂解提质技术领域中存在的催化剂易结焦失活尧精制油收率低的技术问题袁提出了低
温等离子体协同分子筛催化剂在线催化裂解提质生物油的技术方案袁设计了基于介质阻挡放电工作原理的
低温等离子体辅助催化裂解反应器袁通过实验研究了催化剂加载尧催化剂硅铝比尧体系压力尧工作电压及频率
等参数对反应器放电功率尧催化剂温度等工作性能的影响规律遥 结果表明袁加载催化剂后反应器起始放电电
压显著降低曰催化剂硅铝比对反应器放电功率影响较小袁体系压力和工作电压是影响反应器放电功率的主要
因素曰体系压力的降低袁以及催化剂硅铝比和工作电压的增加均有助于催化剂温度的提高遥
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Design and Performance Research of the NTP Assisted Catalytic Cracking Reactor
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0 引言

生物质热解液化技术具有工艺简单尧反应快尧收
率高尧原料来源广泛等优点袁被认为是最具发展潜力
的生物质能利用技术之一[1-2]遥 生物质热解液化的产
物生物油是一种含氧量高尧热值低尧腐蚀性强尧成分
复杂的有机混合物袁难以直接应用袁需要对其进行提
质遥相较于其它生物油提质方法袁催化裂解的反应条
件温和尧设备和操作成本低袁被研究者广泛采用[3-4]遥
但目前的催化裂解提质技术袁 催化剂活化温度一般

在 400 益以上袁高温下易产生碳化结焦袁难以再生袁
严重阻碍了这项技术的大规模推广应用袁 需要进一
步深入研究[5-6]遥

文[7-9]研究发现袁低温等离子体 (non-thermal
plasma, NTP) 协同催化技术具有降低催化剂活化温
度尧避免催化剂中毒等优点袁为生物油裂解提质提供
了新的研究思路遥 文[7]在选择性催化还原 NOx的研
究中发现袁NTP协同催化技术可以将催化剂的活化
温度从 200 益降至 100 益曰文[8]在天然气偶联制 C2
烃的研究中袁利用 NTP协同催化实现分子筛催化剂
连续反应 100 h无积碳袁 极大地延长了催化剂的使

Abstract: With the aim to solve the problems of coking deactivation of catalyst and low yield of refined oil
in catalytic cracking upgrading process of bio-oil袁 an on-line catalytic cracking upgrading scheme assisted
by NTP combining with zeolite catalyst was proposed. An NTP assisted catalytic cracking reactor was
designed according to the principle of dielectric barrier discharge袁 and the effects of catalyst loading袁
molar ratio of SiO2 to Al2O3 in catalyst袁 system pressure袁 operating voltage and frequency on the reactor爷s
performance were studied experimentally. Results reveal that the incipient discharge voltage is significantly
decreased after catalyst addition袁 the catalyst爷s molar ratio of SiO2 to Al2O3 has small impact on the
discharge power袁 the system pressure and operating voltage are the main factors influencing the discharge
power袁 and the temperature of catalyst is dramatically affected by the molar ratio of SiO2 to Al2O3袁 system
pressure and operating voltage.
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用寿命遥 此外袁文[9]的研究也表明袁NTP协同 NaX尧
NaY等多种沸石催化剂时袁可显著降低催化剂的活
化温度袁 同时提高催化剂的转化效率遥 上述研究表
明袁NTP协同催化技术具备解决目前生物油催化裂
解提质中所存在问题的技术潜力遥为实现 NTP协同
催化裂解提质生物油研究袁 文中设计了基于介质阻
挡放电(dielectric barrier discharge袁DBD)原理的 NTP
辅助催化裂解反应器遥 反应器放电产生的高能活性
粒子对反应物的活化尧 催化剂活性的提升起主要作
用[10]袁而反应器的放电功率决定了反应器单位时间
内产生活性物质的数量遥 文[11]在 HZSM-5在线催
化裂解提质生物油的研究中发现袁 催化剂温度是影
响精制生物油产率和品质的重要因素遥 工作参数对
反应器的性能具有直接影响袁 因此探究反应器放电
功率和其加载催化剂的温度随工作参数的变化规

律袁对 NTP协同 HZSM-5分子筛在线催化裂解提质
生物油研究中反应器的工作参数选择具有重要的指

导意义遥
1 NTP辅助催化反应器设计

在等离子体化工处理技术领域中袁DBD以工作
稳定性强尧功率密度大等优点被广泛应用[12]曰而随放
电空间气体压力的降低粒子碰撞的平均自由程和电

子温度将升高[13]袁有助于提高 NTP与催化剂的协同
效果遥 因此袁文中基于 DBD原理设计了在负压条件
下工作的 NTP辅助催化反应器袁其结构和横截面示
意图见图 1遥

反应器采用同轴双介质结构袁 中心电极为不锈
钢双头螺栓中空管袁外径为 8 mm袁内孔用于测量催
化剂温度遥外电极为 150目的铜网袁紧贴于外阻挡介
质表面遥反应器的放电间隙为 14.5 mm遥阻挡介质采
用厚度 3 mm袁轴向长度 80 mm的透明石英玻璃管遥

阻挡介质两端与端盖相连袁 端盖采用聚四氟乙烯加
工袁密封处设有氟胶垫片袁依靠中心电极两端的螺母
预紧力实现密封遥 当催化剂置于放电区域内部
(in-plasma catalysis袁IPC)时袁将受到 NTP中活性物质
的直接作用袁 有助于催化剂性能的提升和反应产物
的解吸[14]袁因此采用 IPC方式耦合催化剂和 NTP遥反
应器工作时袁通过管路与生物质热解装置直接相连袁
生物质热裂解装置产生的生物油蒸汽通过进气管进

入反应器袁在反应器内通过 NTP与催化剂的协同催
化裂解作用后成为精制生物油蒸汽袁 经出气管进入
冷凝装置内进行收集遥
2 实验系统及方案

2.1 实验系统

放电功率直接影响 NTP辅助催化反应器单位
时间内产生活性物质的数量袁 而催化剂温度则是影
响生物油催化裂解提质的重要因素遥因此袁文中选取
放电功率和催化剂温度作为反应器性能的主要评价

指标袁设计的实验系统见图 2袁以探究催化剂尧体系
压力等因素对反应器工作性能的影响遥 通过真空调
节阀 2及 SHB-B88真空泵 3实现对体系压力的控
制遥 装置的放电功率采用电压要电荷 Lissajous图形
法测量[15]袁测量回路由 C1尧C2组成的容性分压电路袁
取样电容 Cm和 Tek3034C数字示波器 6构成遥 催化
剂温度由置于中心电极内孔的热电偶及 TM902C电
子测温仪 5测量遥

2.2 实验设计

实验选取催化剂的硅铝比(Si/Al)尧体系压力尧工
作电压和频率作为影响反应器性能的实验因素袁根
据实验经验和条件袁实验时袁选取催化剂硅铝比为院
25尧50尧75尧100袁体系压力为院10尧20尧30尧40 kPa袁放电
电压为院12尧13尧14尧15 kV袁 放电频率为 8.5尧9.0尧9.5尧

图 1 NTP辅助催化反应器示意图
Fig. 1 Diagram of NTP assisted catalytic reactor
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图 2 实验系统

Fig. 2 Sketch of experimental system
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10.0 kHz遥
2.3 实验方法

实验用催化剂为圆柱颗粒状 HZSM-5袁 直径为
2 mm袁长度为 3~3.5 mm袁使用前先将催化剂干燥袁
装载量为(30依0.1)g袁装载后催化剂床层轴向高度约
为 50 mm遥 实验时袁调节真空泵和控制阀袁使反应器
内压力稳定在设定值遥 打开 NTP电源袁调节输出电
压和频率遥 记录下反应器在各工况下的起始放电电
压遥 用 Tek3034C 示波器读取设定工况点放电的
Q-V Lissajous图形袁并计算放电功率遥反应器稳定放
电工作 20 min袁当内外达到热平衡后袁记录下催化
剂温度遥 为对比研究催化剂加载前后反应器的工作
性能袁实验后进行同工况的空载实验遥
3 实验结果与分析

3.1 催化剂加载对反应器性能的影响

催化剂硅铝比为 50袁放电频率为 9.0 kHz时袁催
化剂加载前后 NTP辅助催化反应器的起始放电电
压 Us随体系压力的变化规律见图 3遥 由图 3可见袁
在 10~40 kPa范围内袁在加载催化剂前后袁Us均随体
系压力的增大而不断升高遥 这是因为随着气隙压力
的上升袁气体的密度不断增加袁导致气隙的临界击穿
场强变大所致遥而在相同体系压力下袁加载催化剂后袁
反应器起始放电电压明显下降袁 体系压力为 40 kPa
时袁Us的最高降幅为 40%遥 由于置于电场中的催化
剂具有介电性质袁会出现表面局部场强增强的现象[16]袁
在气隙压力不变的情况下气体的击穿场强不变袁所
以加载催化剂后反应器的 Us降低遥

3.2 催化剂 Si/Al对反应器性能的影响
体系压力为 20 kPa袁放电电压为 13 kV袁放电频

率为 9.0 kHz时袁催化剂 Si/Al对 NTP辅助催化反应
器放电功率与催化剂温度的影响规律见图 4遥 对于

实验中所采用 4种 Si/Al的催化剂袁反应器放电功率
随 Si/Al的增加变化并不显著遥但催化剂温度则随
Si/Al的增大而大幅上升袁从 175.6 益增加至 273.4 益袁
增幅达 55.6%遥 反应器内加载的催化剂相当于阻挡
介质袁 粒径大小是其影响反应放电功率的最主要因
素袁而实验用催化剂采用同一规格袁因此放电功率随
催化剂 Si/Al变化较小遥而随着 Si/Al的增加袁催化剂
的孔容和孔径增大[17]袁根据孔壁导热率的理论模型袁
此时催化剂的导热率减小[18]袁从而导致催化剂温度
提高遥

3.3 体系压力对反应器性能的影响

催化剂 Si/Al为 50袁放电电压为 13 kV,放电频
率为 9.0 kHz时袁 体系压力对 NTP辅助催化反应器
的放电功率和催化剂温度影响规律如图 5遥 由图 5
可见袁在 10~40 kPa范围内袁放电功率和催化剂温度
均随着体系压力的升高而不断降低遥 随着体系压力
的不断增加袁空气的相对介电常数增大[19]袁由单位长
度气隙等效电容 Cg的计算式(1)可知袁Cg增大袁在选
定工况 Us(U-Us)随 Us升高而减小的情况下袁由 DBD
装置放电功率的计算公式(2)可知袁放电功率将随体
系压力增加而降低遥根据 DBD等离子体电热转化关
系[16]袁随着放电功率的减小袁反应器所产生的热能也
不断减少袁从而导致催化剂温度下降遥

Cg越2仔着g着0/造灶(r3/r2)遥 (1)
式(1)中院着0为真空介电常数曰r2为内阻挡介质的

外表面半径曰r3为外阻挡介质的内表面半径遥
P越4枣CdUs(U-Us)/(1垣Cg/Cd)遥 (2)
式(2)中院f为工作频率曰Cd尧Cg分别为介质和气隙

等效电容曰U尧Us分别为工作电压和起始放电电压遥
3.4 工作电压对反应器性能的影响

催化剂 Si/Al为 50袁体系压力为 20 kPa袁放电频

体系压力/kPa

加载催化剂
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图 3 催化剂加载对起始放电电压的影响

Fig. 3 Effect of catalyst loading on
incipient discharge voltage
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图 4 Si/Al对放电功率和催化剂温度的影响

Fig. 4 Effect of SiO2/Al2O3 molar ratio on discharge power
and temperature of catalyst
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率为 9.0 kHz时袁 工作电压对 NTP辅助催化反应器
放电功率和催化剂温度的影响规律如图 6遥 由图 6
可见袁在 12~15 kV范围内袁放电功率和催化剂温度
均随工作电压的提高而不断增加袁 且放电功率的增
速有逐渐加快的趋势袁 而催化剂温度增速在后段放
缓遥 这是由于反应器放电区域温度随放电功率的增
加不断升高袁 而温度的升高又促进了反应器放电功
率的增加[20]遥随着反应器功率的继续增加袁电能转化
为热能的份额将会降低 [16]袁造成催化剂温度的增速
在后段较放电功率小遥

3.5 电源频率对反应器性能的影响

催化剂 Si/Al为 50袁体系压力为 20 kPa,放电电
压为 13 kV时袁电源频率对 NTP辅助催化反应器放
电功率和催化剂温度的影响规律见图 7遥 由图 7可
见袁在 8.5~10.0 kHz范围内袁放电功率小幅上升袁从
38.7 W增加至 40.9 W袁而催化剂温度随着电源频率
的增加变化不明显遥 根据式(2)可知袁电源频率与放
电功率呈正线性关系袁 所以放电功率随电源频率增

加而增大袁 但是由于受限于 IGBT串联谐振逆变开
关电源与反应器的匹配袁实验选取的频率区间较小袁
所以放电功率增幅较小遥而催化剂温度的测量袁受到
环境温度变化尧 空气对流条件改变和测量精度等因
素的影响较大袁在反应器功率变化不大的情况下袁其
变化规律不明显遥

4 结论

该实验以自行设计的同轴双介质阻挡放电型

NTP辅助催化反应器为对象袁 考察了催化剂加载尧
Si/Al尧体系压力尧工作电压和电源频率对反应器工作
性能的影响袁得出如下结论院

1)加载催化剂能显著降低反应器的起始放电电
压袁 同时随着体系压力的减小起始放电电压也不断
减小遥

2)体系压力和工作电压是影响放电功率的主要
因素袁而催化剂 Si/Al对放电功率的影响较小遥

3)催化剂温度随体系压力的减小袁以及催化剂
Si/Al和工作电压的增加而升高遥
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图 5 体系压力对放电功率和催化剂温度的影响

Fig. 5 Effect of system pressure on discharge power and
temperature of catalyst
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图 6 工作电压对放电功率和催化剂温度的影响

Fig. 6 Effect of operating voltage on discharge power and
temperature of catalyst
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图 7 电源频率对放电功率和催化剂温度的影响

Fig. 7 Effect of frequency on discharge power and
temperature of catalyst
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