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东胜褐煤与 Yallourn褐煤热解过程中微波吸收特性

王晴东，王光华，陈 彪，王国成，王世杰

( 武汉科技大学 化学工程与技术学院，湖北 武汉 430081)

摘 要:利用微波网络分析仪测量 S11和 ψS11参数，结合人工神经网络模型的计算方法，获取了

2 450 MHz微波频率下，内蒙东胜褐煤与澳大利亚 Yallourn褐煤在室温至 800 ℃热解过程中的相对
介电系数，并用其来表征 2 种褐煤热解过程中的微波吸收特性。结合热失重实验数据分析发现:热
解开始温度之前，DS与 YL褐煤的吸波特性参数 ε'，ε″及 tan δ数值接近，均处于较低水平，且随温
度的上升仅有极小幅度增长。热解开始温度至热解结束温度阶段，2 种褐煤的吸波特性参数 ε'，ε″
及 tan δ数值随温度的升高均迅速上升，并在热解结束温度附近时达到峰值; DS褐煤的相关数值增
长速率和幅度均比 YL褐煤大。热解结束温度之后，各项吸波特性参数出现小幅度下降。实验表
明，2 450 MHz微波频率下东胜褐煤比 Yallourn褐煤具有更好的吸波能力，高温热解后，褐煤的微波
吸收能力得到有效增强。
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Microwave absorption characteristics of Dongsheng lignite and
Yallourn lignite during pyrolysis process

WANG Qing-dong，WANG Guang-hua，CHEN Biao，WANG Guo-cheng，WANG Shi-jie

( School of Chemical Engineering and Technology，Wuhan University of Science and Technology，Wuhan 430081，China)

Abstract: Parameters S11 and ψS11 were obtained by measurement using a microwave network analyzer． Dongsheng lig-
nite ( DS) from Inner Mongolia and Yallourn lignite ( YL) from Australia were examined by means of ANN computa-
tion techniques，and their relative dielectric coefficients from room temperature to 800 ℃ pyrolysis process at
2 450 MHz microwave frequency were acquired． The coefficients are used to characterize the microwave absorption
properties of the two lignite in the pyrolysis process． The analysis of the weight loss test data suggest that: Before the
initial pyrolysis temperature，DS lignite and YL lignite behave very similarly in terms of ε'，ε″，and tan δ values，all at
a low level and showing a very slight growth as the temperature increases． At the stage from the initial pyrolysis tem-
perature to the pyrolysis end temperature，their characteristic parameters ε'，ε″，and tan δ increase dramatically with
the temperature and reach a peak value in the neighborhood of the pyrolysis end temperature; however，the parameters
of DS lignite grow both quicker and more appreciably than for YL lignite． All the wave absorption parameters dicline
slightly after the pyrolysis end temperature． The experiments show that Dongsheng lignite has a better microwave ab-
sorption capability than Yallourn lignite，and that capability can be obviously intensified by high temperature pyrolysis．
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据最新统计，截至 2013 年底，全球褐煤可开采储
量约 2 011 亿 t，约占全球煤炭全部可开采储量的
22. 5%［1］。但作为一种煤化程度较低的煤种，褐煤由
于高水分、髙灰分、低热值、易自燃的特点，使得其综
合利用面临许多困难。
近年来，煤的微波热解作为一种新型的煤炭清洁

利用技术，以其传热规律独特、热解过程易于调控，目
标产物收率高，热解尾气中氢气、甲烷和一氧化碳组
分含量高等优势［2］，吸引了学者对其越来越多的关

注。尽管褐煤热解过程的各种影响因素，如热解温
度［3］、升温速率［4－5］、煤颗粒大小［6］、催化剂的添
加［7－10］、不同热解方法以及产物组成的影响［11］都得
到了广泛的研究，但是，褐煤热解过程中微波吸收能

力的研究结果却鲜有报道。
物质的微波吸收能力取决于其介电特性［11］，而

介电特性通常由介电系数 ε来表现［13］。
ε = ε0εr = ε0( ε'r － iε″r ) ( 1)

其中，ε0为真空介电常数，取 8. 854 ×10－12 F /m; εr为

复相对介电系数; i 为虚数单位，i2 = －1; ε'r 为实部; ε″r
为虚部。由于绝大多数物质介电系数 ε 的值均非常
小，因此，实际应用中多采用复相对介电系数 εr来表

现物质的介电特性。εr由实部 ε'r 及虚部 ε″r 两部分
组成，实部 ε'r 通常称为介电常数，用来反应电介质
对电场能量的储存能力; 虚部 ε″r 通常称为 ε'r 介电损
耗因子，用来反应电场能量在电介质中的损耗［14］。
对一般的非磁性介质而言，ε″r的大小决定了其在微波
场中的升温速率［15］。
传统微扰法测量介电系数，要求试样体积足够

小，才能获得较为准确的结果。而褐煤在高温条件下
发生热解，产生热解气，煤样孔隙结构和体积均产生

较大变化，导致难以在高温条件下准确测量其介电系

数。因此，大多数实验结果为室温至 200 ℃范围内的
介电系数数据。S. Marland［16］采用圆形谐振腔法，测

量了 40 ～ 180 ℃范围内 8 种不同煤化度的英国煤样
的介电系数。并分析了煤样水分、灰分含量的影响。
Haiyu Liu等［17］采用同轴线的测试方法，测量了经石
蜡固定的煤样及在 850，1 300 和 1 600 ℃下获取的焦
样在室温下的介电系数。Qiuying Wang 等［18］采用平
板电容法在常温下测量了煤样微波干燥过程中不同

水分含量下的介电系数，并建立了相应的数学模型。
然而，煤的热解温度通常均高达 600 ～ 1 300 ℃，在此
温度区间，不仅煤的分子结构发生了巨大变化［19］，而

且所处温度也对介电系数有巨大影响。继续沿用低
温状态下的介电系数数据进行相关分析，必然会产生

较大偏差。
利用微波网络分析仪测量装满褐煤样品的特定

金属容器的 S11和 ψS11参数，然后通过人工神经网络

计算模型来获得物质介电系数的方法，具有测量快

速、准确度高、温度适应范围宽等优点，近年来在有机
溶液、陶瓷材料等介质介电系数的测量上取得了很好
的效果［20－21］。本文通过对褐煤样的预先处理，将优
化驯化后的人工神经网络模型用于内蒙东胜褐煤与

澳大利亚 Yallourn褐煤热解过程的介电系数测量，并
用其来表征 2 种褐煤热解过程中的微波吸收特性。
所用微波频率为加热最常用的 2 450 MHz。

1 实 验

1. 1 煤 样

Yallourn褐煤( YL) 产自澳大利亚 Latrobe 峡谷，
是世界上储量最丰富的优质褐煤矿区之一; 东胜褐

煤( DS) 产自中国内蒙古，是中国储量最丰富的褐煤
矿区之一，因此，选取这 2 种具有代表性的褐煤作为
研究对象。2 种褐煤的工业分析及元素分析及灰分
分析见表 1。实验前，所有褐煤样均被破碎至 3 mm
以下，并于真空干燥箱中在 105 ℃下干燥 15 h 后，密
封备用。

表 1 褐煤样的工业分析，元素分析与灰分分析
Table 1 Proximate，ultimate analyses and ash analysis of samples %

煤样
工业分析

Mad Ad Vdaf

元素分析

Cdaf Hdaf Odaf Ndaf Sdaf

灰分分析

SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO Na2O K2O SO3

DS 18. 48 11. 43 41. 37 69. 59 5. 22 22. 08 1. 51 0. 72 38. 78 17. 65 9. 56 21. 05 1. 58 0. 32 2. 4 8. 66

YL 60. 42 1. 56 51. 37 67. 14 4. 78 25. 57 1. 02 0. 2 26. 37 8. 82 20. 54 6. 04 13. 95 6. 41 0. 27 17. 6

1. 2 介电特性参数测量
煤样预热装置及介电系数测量装置如图 1，2 所

示。将内径 100 mm、外径 106 mm、高 100 mm的金属
罐( 图 2( b) ) 置于直径 150 mm、高 200 mm的石英烧
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杯中，然后将石英烧杯用需要测量的褐煤样装至

170 mm，褐煤样堆密度控制在 0. 6 g /cm3左右( 工业

化应用中通常值) 。将石英烧杯盖好密封，置于加热
炉中以 10 ℃ /min 的升温速率加热至设定的测量温
度，并保持 1. 5 h，使褐煤样在该温度下充分热解。加
热过程中，始终保持 1. 0 L /min 的 N2通过，将褐煤热

解气带出。加热完毕后，迅速从石英烧杯中取出金属
罐，放入事先准备好的保温套，并盖上金属盖，插入与

网络分析仪相连的同轴探针 ( 图 2 ) ，测量该温度下
的 S11和 ψS11参数。由于测量过程仅需 5 ～ 10 s 即可
完成，且金属罐有保温套包覆，因此测量过程中散热

而导致温度降低造成的误差较小。

图 1 褐煤样预热解装置示意
Fig. 1 Pre-pyrolyzation device of lignite

图 2 反射系数 S11和 ψS11
测量系统

Fig. 2 S11 ＆ ψS11
measurement system

DS与 YL两种褐煤样在 100，200，300，400，500，
600，700 和 800 ℃下的介电系数均采用干燥好的新
褐煤样，按上述方法重新加热后，进行测量。褐煤样
在室温下的数据无需加热，在金属罐中直接测量。

将测量得到的 S11和 ψS11参数，利用预先经过大

量介质材料驯化好的人工神经网络计算模型进行处

理［20］( 图 3) ，得到所需的介电系数。计算模型的驯
化精度为测量误差±3%以内。

图 3 人工神经网络计算模型处理介电系数过程示意
Fig. 3 Inversion of effective permittivity by trained network

1. 3 损耗角正切与透射深度的计算
损耗角正切 tan δ是相对介电损耗因子与相对介

电常数的比值( 式( 1) ) ，用来表征单位体积的介质在
单位时间内将电场能转化为热的比率。

tan δ =
ε″r
ε'r

( 1)

透射深度 Dp定义为微波功率衰减到物料表面值

的 e－1时，与物料表面之间的距离，是反应物质吸波能
力的另外一个重要参量。通过相对介电常数和相对
介电损耗因子，透射深度 Dp可由式( 2 )

［22－23］计算得

到。

Dp =
λ0

2π( 2ε'r )
1 /2 1 + ε″r

ε'( )
r

[ ]2 1 /2

－{ }1 －1 /2

( 2)

式中，λ0 为微波波长。
1. 4 热失重实验
通过 Netzsch STA 449F3 型热重分析仪对 2 种褐

煤的热解特性进行研究。实验褐煤样 8 mg，热解气
氛为氮气( 40 mL /min) ，升温速率为 10 ℃ /min，记录
由室温升至 1 000 ℃的失重数据。热重分析仪温度
精度为 0. 1 ℃，质量灵敏度为 0. 1 μg。

2 结果与讨论

2 450 MHz微波频率下，实验得到的 2 种褐煤相
对介电常数及相对介电损耗因子随热解温度的变化

曲线如图 4 所示。根据实验结果计算得到的介电损
耗角正切随热解温度的变化曲线如图 5 所示。通过
对比发现，在这些吸波特性参数上 DS 与 YL 褐煤表
现出了相似地变化趋势。大致可以分为 3 个阶段:
( 1) 热解温度在室温至 400 ℃阶段，2 种褐煤的

ε'，ε″和 tan δ 数值接近，均处于较低水平，且随温度
的上升仅有极小幅度增长。
( 2) 热解温度在 400 ～ 700 ℃阶段，2 种褐煤的吸

波特性参数 ε'，ε″和 tan δ数值随温度的升高，均迅速
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上升，并在 700 ℃时达到峰值，但 DS 褐煤的相关数
值增长速率和幅度均比 YL褐煤大。

图 4 DS与 YL褐煤介电特性随温度的变化( 2 450 MHz)
Fig. 4 Temperature dependence of dielectric properties

of DS ＆ YL lignite( 2 450 MHz)

图 5 DS与 YL褐煤 tan δ随温度的变化( 2 450 MHz)
Fig. 5 Temperature dependence of dielectric loss tangent

of DS ＆ YL lignite( 2 450 MHz)

( 3) 热解温度 700 ℃后，各项数值出现小幅度的
下降。从相对介电系数的变化规律可以推断，褐煤在
400 ～ 700 ℃的热解阶段，发生了剧烈的结构和特性
变化［24］。
图 6 为通过热失重实验得到的 DS 褐煤与 YL褐

煤热重曲线。可以看出，DS 和 YL 褐煤样 DTG 曲线
上均存在 2 个明显的峰。第 1 个峰均位于 100 ℃左
右，这是由于煤样中以物理吸附状态存在的水和小分

子气体析出引起的［25－26］。第 2 个失重峰，DS 褐煤峰
温位于 450 ℃左右，YL褐煤峰温位于 420 ℃左右，说
明在此温度下褐煤的热解反应达到最剧烈的程度，此

时，煤的大分子体系结构被破坏，各种键能较弱的链

和官能团脱落，生成大量以二氧化碳，水，短链脂肪烃

和甲烷等为主的气态产物［27］。
从 TG曲线及 DTG曲线可以计算得出反映褐煤

热解过程的热解特征参数［28－29］，如热解开始温度

图 6 DS与 YL褐煤的热失重曲线
Fig. 6 TG ＆ DTG curves of DS and YL lignite

Tini，热解结束温度 Te和最大质量变化速率峰温度

TDTG，max( 表 2) 。

表 2 褐煤样的热解特征参数
Table 2 Pyrolysis characteristics parameter values

of lignite ℃

褐煤样 Tini TDTG，max Te

DS 378 445 681

YL 357 421 652

结合热重分析的数据，对比 DS 和 YL 褐煤的吸
波特性参数 ε'，ε″及 tan δ随温度的变化可以发现，两
者具有较明显的相关性。
褐煤作为一种极性固体介质，主要由具有偶极矩

的交联大分子组成［30－31］，在微波辐射时，主要以转向

极化为主［32－33］。在开始热解的温度之前 ( 室温至
400 ℃阶段) ，由于热解反应尚未大量发生，各种分子
间作用力和网状交联结构的存在，褐煤分子间的束缚

能力较强，分子热运动能也较小，不足以产生整个分

子和基团的自由转动，造成转向极化困难，因此，2 种
褐煤均表现出较低的介电损耗特征。当褐煤开始发
生热解反应后( 400 ～ 700 ℃阶段) ，褐煤大分子结构
发生分解，支链大量断裂，分子间束缚能力迅速下降。
同时，由于温度的上升，分子热运动能力增强，整个分

子和基团能够自由转动，转向极化迅速建立，从而使

得其相对介电常数和相对介电损耗因子也迅速大幅

上升。热解结束温度 Te之后( 700 ～ 800 ℃阶段) ，褐
煤的分解反应基本结束，热解失重趋于平缓，褐煤分

子片段开始缩聚［19］，分子转动自由度下降，同时，由

于温度的进一步升高，分子热运动更加剧裂，阻碍了
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极性基团和分子链节在微波电场方向上的定向［12］，

因而 ε'，ε″在出现峰值后开始下降。
从煤质分析结果可以看出，YL 褐煤的煤化程度

比 DS褐煤稍低，而根据 Haiyu Liu等［17］的研究结果，
相对介电系数与煤化度具有一定的相关性，煤化度增

高，相对介电常数和介电损耗因子都有一定程度的增

高。因此，DS褐煤的 ε'，ε″和 tan δ数值要高于 YL褐
煤。
根据式( 2) 计算得到的 2 种褐煤在热解过程中

2 450 MHz微波的透射深度如图 7 所示。可以发现，
在 400 ℃之前随着热解温度的上升，微波在 2 种褐煤
中的透射深度均急剧下降，400 ℃后，透射深度变化
不再明显，并维持在 1 ～ 2 cm的较低水平。这说明通
过中高温热解，可以明显增强褐煤的微波吸收能力。
若采用微波作为热源对褐煤进行热解时，厚度较深的

煤样将难以获得较强的微波辐照。

图 7 DS与 YL褐煤微波透射深度随温度的
变化( 2 450 MHz)

Fig. 7 Temperature dependence of microwave penetration
depth of DS ＆ YL lignite ( 2 450 MHz)

3 结 论

( 1) 利用微波网络分析仪测量 S11和 ψS11参数，结

合人工神经网络计算模型计算的方法能够较准确地

获得高温条件下褐煤的相对介电系数。
( 2) 2 450 MHz 微波频率下，结合热失重实验数

据分析发现:热解开始温度之前，DS 与 YL 褐煤的吸
波特性参数 ε'，ε″和 tan δ 数值接近，均处于较低水
平，且随温度的上升仅有极小幅度增长。热解开始温
度至热解结束温度阶段，2 种褐煤的吸波特性参数
ε'，ε″和 tan δ数值随温度的升高均迅速上升，并在热
解结束温度附近时达到峰值; DS 褐煤的相关数值增
长速率和幅度均比 YL 褐煤更大。热解结束温度之
后，各项吸波特性参数数值出现小幅度的下降，该变

化规律与褐煤分子的热解反应及热运动相关。
( 3) 通过高温热解，可以有效增强褐煤的微波吸

收能力。
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