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催化裂化油浆悬浮床加氢裂化工艺优化
戴　 鑫∗

(陕西延长石油(集团)有限责任公司碳氢高效利用技术研究中心ꎬ陕西 西安 ７１００７５)
摘要:以催化裂化油浆为原料ꎬ在高压釜中进行悬浮床加氢裂化实验模拟ꎬ考察了反应温度、催化剂浓度和初始氢气压

力对反应效果的影响ꎮ 在单因素实验考察的基础上ꎬ采用响应曲面法研究反应条件对石脑油和柴油总收率的影响ꎬ拟合回

归方程并求解得到最优反应条件ꎮ 结果表明ꎬ优化的催化裂化油浆悬浮床加氢裂化反应条件为:反应温度 ４４７􀆰 ７℃ 、催化剂

浓度 １４６􀆰 ３８ μｇ / ｇ、初始氢气压力 ９􀆰 ６３ ＭＰａꎮ 在此条件下回归方程和验证实验得到的石脑油和柴油总收率分别为 ４２􀆰 ５３％
和 ４２􀆰 ８７％ꎮ
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　 　 随着原油的劣质化和重质化ꎬ重油催化裂化装

置的加工负荷增加、催化剂失活周期缩短、催化剂再

生器能耗增加ꎬ影响装置的平稳运行[１]ꎮ 由此ꎬ不
得不在现有的工艺上减少回炼比ꎬ增加催化裂化油

浆(简称 ＦＣＣ 油浆ꎬ下同)的外甩量ꎮ 提高外甩 ＦＣＣ
油浆的资源利用率是改善重油催化裂化装置经济效

益的重要手段之一ꎮ 由于 ＦＣＣ 油浆中稠环芳烃含

量高ꎬ采用固定床加氢技术很难对其加氢改质ꎮ 炼

厂通常选用溶剂脱沥青的方式对 ＦＣＣ 油浆进行预

处理ꎬ得到的抽提油经过固定床加氢改质生产燃料

油ꎮ 但是ꎬ脱沥青技术只能获取 ＦＣＣ 油浆中的饱和

分ꎬ大部分芳烃仍不能得到资源利用[２－３]ꎮ 利用

ＦＣＣ 油浆制备高附加值材料也是研究热点ꎬ但 ＦＣＣ
油浆含有的固体杂质对其工业应用提出难题[４－５]ꎮ
渣油悬浮床加氢裂化技术具有原料适用性强、轻质

油品收率高、催化剂利用率高等特点ꎬ是一种非常有

潜力的渣油轻质化技术ꎬ利用渣油悬浮床加氢裂化

技术实现 ＦＣＣ 油浆的轻质化具有很强的可行性ꎮ

目前ꎬ研究人员对 ＦＣＣ 油浆在悬浮床技术中的应用

主要集中在以 ＦＣＣ 油浆作为原料油的煤油共炼领

域中[６－７]ꎬ尚未有对纯 ＦＣＣ 油浆的悬浮床加氢裂化

系统地展开工艺研究ꎮ
笔者在高压釜中进行 ＦＣＣ 油浆的悬浮床加氢

裂化实验ꎬ以石脑油和柴油总收率作为 ＦＣＣ 油浆的

轻质化考察指标(记为轻油收率ꎬ下同)ꎮ 利用单因

素法和响应曲面法 ( ｒｅｓｐｏｎｓｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｍｅｔｈｏｄｏｌｏｇｙꎬ
ＲＳＭ)系统地考察了各因素对 ＦＣＣ 油浆悬浮床加氢

裂化水平的影响ꎬ得到一套适宜的工艺条件ꎬ为 ＦＣＣ
油浆的悬浮床中试放大研究提供基础数据ꎮ

１　 实验过程

１􀆰 １　 原料及药品

选用黄岛炼化催化裂化装置外甩的 ＦＣＣ 油浆

作为反应原料ꎬ主要性质见表 １ꎮ 由表 １ 可知ꎬ原料

的密度大于 １􀆰 ０、杂原子含量高、固体杂质含量高、
ｎ(Ｈ) / ｎ(Ｃ)摩尔比低ꎬ属于重劣质油ꎮ
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表 １　 黄岛裂化催化裂化油浆性质及组成

项目
密度(２０℃) /

(ｇ􀅰ｃｍ－３)

黏度(１００℃) /

(ｍｍ２􀅰ｓ－１)

残炭质量

分数 / ％

四组分(质量分数) / ％ 元素分析(质量分数) / ％

饱和分 芳香分 胶质 沥青质 Ｃ Ｈ Ｓ Ｎ

ＦＣＣ 油浆 １􀆰 ０９３６ １２􀆰 ４１ ４􀆰 ８５ １２􀆰 ６ ８４􀆰 ３ ２􀆰 １ ０􀆰 ２ ８８􀆰 ３８ ７􀆰 ３４ ３􀆰 ９６ ０􀆰 ２５

　 　 实验所用的催化剂为实验室自主开发的悬浮床

Ｍｏ 基催化剂ꎻ使用的正庚烷、甲苯等药品均为分

析纯ꎮ
１􀆰 ２　 高压釜模拟实验

称取一定质量 ＦＣＣ 油浆和催化剂混合后移入

高压釜中ꎮ 将高压釜密封ꎬ用氢气吹扫 ３ 次置换高

压釜内空气ꎬ再次充入氢气直至反应所需的压力ꎮ
加热升温至反应所需温度ꎬ反应过程中应控制反应

温度偏差不超过 １℃ꎮ 反应 ６０ ｍｉｎ 后停止反应ꎬ将
高压釜内温度降至室温以结束反应ꎮ 收集反应后液

体产物ꎬ经过常减压蒸馏切出石脑油馏分(<１８０℃)、
柴油馏分(１８０ ~ ３６０℃)、尾油( >３６０℃)ꎬ从尾油组

分中分离得到焦炭ꎮ 各馏分油、气体及焦炭收率按

照下式计算:
馏分油收率 ＝ (馏分油质量 ÷ 原料油质量) × １００％

气体收率 ＝ １ － 各馏分油总收率

焦炭收率 ＝ (焦炭质量 ÷ 原料油质量) × １００％

１􀆰 ３　 单因素实验考察

在进行响应面分析之前ꎬ应先通过单因素实验

来选择实验因素与水平[８]ꎮ 按照 １􀆰 ２ 所述的实验方

法ꎬ结合渣油悬浮床加氢裂化反应工艺条件特点ꎬ分

别考察了不同反应温度、催化剂浓度、初始氢气压力

对 ＦＣＣ 油浆悬浮床加氢裂化反应的影响ꎮ
１􀆰 ４　 相应曲面设计

响应曲面法是一种寻求实验最优条件的分析方

法ꎬ在结合数学方法和统计学方法基础上ꎬ综合分析

各因素对响应值的影响ꎬ拟合得到响应的回归方程ꎬ
预测最优条件和最优响应值ꎬ现在生物、医学、化工、
制药等领域得到了广泛应用[９－１６]ꎮ 根据中心组合设

计实验(ｂｏｘ－ｂｅｈｎｋｅｎ ｄｅｓｉｇｎꎬＢＢＤ)原理ꎬ对反应温

度、催化剂浓度和初始氢气压力三因素进行编码换

算ꎬ根据中心组合实验设计原理进行相应面优化

实验ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 单因素实验

２􀆰 １􀆰 １　 反应温度

在催化剂浓度为 １２０ μｇ / ｇ (以金属总质量计

算ꎬ下同)、初始氢气压力为 ８ ＭＰａ、搅拌速度为

８００ ｒ / ｍｉｎ、反应时间为 ６０ ｍｉｎ 的条件下ꎬ反应温度

对 ＦＣＣ 油浆加氢产物分布的影响如图 １ 所示ꎮ
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１—气体收率ꎻ２—石脑油收率ꎻ３—柴油收率ꎻ４—尾油收率

(ａ)各馏分油及气体收率

(ｂ)焦炭收率

　 图 １　 反应温度对液相产物收率的影响

从图 １ 可以看出ꎬ随着反应温度的增加ꎬ产物中

柴油收率逐渐增加ꎬ尾油收率逐渐减少ꎬ焦炭收率增

加ꎬ气体和石脑油收率小幅度增加ꎮ 从 ＦＣＣ 油浆的

组成分布可知ꎬ油浆中的芳香分占总化学组成的

８４􀆰 ３％ꎬ而饱和分、胶质和沥青质含量很少ꎮ 结合悬

浮床加氢裂化反应机理ꎬ可以推测 ＦＣＣ 油浆在反应

过程中主要发生多环芳烃加氢饱和反应ꎬ对应的产

物主要为柴油ꎮ 而热裂化反应和热缩和反应为副反

应ꎬ产物中气体和焦炭收率较少ꎮ 研究表明[１７]ꎬ对
于多环芳烃的加氢饱和反应ꎬ温度较低时ꎬ多环芳烃

加氢反应速率较低ꎬ随着温度的升高ꎬ反应速率增

加ꎬ对应柴油收率增加ꎮ 继续升高反应温度ꎬ反应放

热的多环芳烃加氢反应受到热力学因素影响ꎬ加氢

反应受到抑制ꎬ柴油收率趋于稳定ꎮ 因此ꎬＦＣＣ 油

浆悬浮床加氢裂化反应适宜的反应温度为４４０~
４５０℃ꎮ
２􀆰 １􀆰 ２　 催化剂浓度

在反应温度为 ４４０℃、初始氢气压力为 ８ ＭＰａ、
搅拌速度为 ８００ ｒ / ｍｉｎ、反应时间为 ６０ ｍｉｎ 的条件

下ꎬ催化剂浓度对 ＦＣＣ 油浆加氢产物分布的影响如

图 ２ 所示ꎮ
从图 ２ 可以看出ꎬ不添加催化剂时ꎬ反应产物中

气体、石脑油和柴油收率较低ꎬ随着反应体系中催化

剂浓度的增大ꎬ体系中提供的加氢活性位点增多ꎬ多
环芳烃加氢反应深度增加ꎬ柴油收率逐渐增加ꎮ 根

据悬浮床反应机理ꎬ催化剂促进了氢自由基的产生ꎬ
可以抑制热裂化反应和热缩合反应ꎬ因此随着催化

　 　 　 　 　 　 　

１—气体收率ꎻ２—石脑油收率ꎻ３—柴油收率ꎻ４—尾油收率

(ａ)

(ｂ)

图 ２　 催化剂浓度对液相产物收率的影响

剂浓度的增加ꎬ产物中的气体和焦炭收率减少ꎮ 当

催化剂浓度增加到 １５０ μｇ / ｇ 时ꎬ柴油收率增加幅度

平缓ꎬ说明此时催化剂在反应体系中达到饱和ꎮ 因

此ꎬＦＣＣ 油浆悬浮床加氢裂化反应适宜的催化剂浓

度范围为 ９０~１５０ μｇ / ｇꎮ
２􀆰 １􀆰 ３　 初始氢气压力

在反应温度为 ４４０℃、催化剂浓度为 ９０ μｇ / ｇ、
搅拌速度为 ８００ ｒ / ｍｉｎ、反应时间为 ６０ ｍｉｎ 的条件

下ꎬ初始氢气压力对 ＦＣＣ 油浆加氢产物分布的影响

如图 ３ 所示ꎮ

１—气体收率ꎻ２—石脑油收率ꎻ３—柴油收率ꎻ４—尾油收率

(ａ)

(ｂ)

图 ３　 初始氢气压力对液相产物收率的影响

从图 ３ 可以看出ꎬ随着反应压力的增加ꎬ气体、
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石脑油和焦炭收率减少ꎬ说明提高氢气压力能够抑

制热裂化和热缩合反应ꎮ 多环芳烃加氢反应随着氢

气压力的增加而加深ꎬ对应产品中柴油收率增加ꎮ
说明提高氢气压力对 ＦＣＣ 油浆轻质化具有促进作

用ꎮ 当初始氢气压力为 １０ ＭＰａ 时ꎬ柴油收率趋于

平稳ꎮ 因此ꎬＦＣＣ 油浆悬浮床加氢裂化反应适宜的

初始氢气压力范围为 ８~１０ ＭＰａꎮ
通过对反应温度、催化剂浓度和氢气压力 ３ 个

因素影响规律的考察和分析ꎬ可知 ３ 个影响因素通

过改变芳烃加氢反应、热裂化和热缩和反应强度ꎬ来
影响 ＦＣＣ 油浆反应产物的分布情况ꎬ为进一步了解

和优化反应工艺ꎬ采用相应曲面分析法对工艺条件

进行优化考察ꎮ
２􀆰 ２　 相应曲面分析

２􀆰 ２􀆰 １　 相应曲面实验设计

在单因素反应性能考察的基础上ꎬ根据中心组

合实验设计原理进行相应面优化实验ꎮ 实验因素与

水平设计见表 ２ꎮ
表 ２　 实验因素与水平设计表

编码值
反应温度 / ℃ 催化剂浓度 / (μｇ􀅰ｇ－１) 氢气压力 / ＭＰａ

Ａ Ｂ Ｃ

－１ ４４０ ９０ ８
０ ４４５ １２０ ９
１ ４５０ １５０ １０

２􀆰 ２􀆰 ２　 相应曲面分析结果

响应曲面分析方案及实验结果见表 ３ꎬ回归模

型显著性检验结果见表 ４ꎮ 其中ꎬ实验包括中心实

验和析因实验ꎮ 利用 Ｅｘｐｅｒｔ Ｄｅｓｉｇｎ 软件对表 ６ 中的

数据进行回归拟合ꎬ得到的拟合方程为:
Ｒ ＝ ４１􀆰 ４４ ＋ ０􀆰 ６７Ａ ＋ ０􀆰 ９３Ｂ ＋ １􀆰 ５８Ｃ ＋ ２􀆰 ５ × １０ －３ＡＢ －

０􀆰 １５ＡＣ ＋ ０􀆰 ０３ＢＣ － ０􀆰 ５４Ａ２ － ０􀆰 ５４Ｂ２ － １􀆰 ２０Ｃ２

　 　 由表 ４ 可以看得出ꎬ用上述回归方程描述各因

素与相应值之间关系时ꎬ因变量与自变量呈显著的

线性关系( ｒ ＝ ０􀆰 ９９１ ８)ꎬ模型的显著水平 Ｐ 值远远

小于 ０􀆰 ０５ꎬ说明回归方程模型是高度显著的ꎮ 模型

的失拟项 Ｐ ＝ ０􀆰 ６６５ ６>０􀆰 ０５ꎬ可进一步说明模型中

各因素与响应值之间的关系ꎮ 因此ꎬ拟合的二元回

归模型可以对 ＦＣＣ 油浆悬浮床加氢裂化实验结果

进行预测ꎮ
从表 ４ 中还可以发现ꎬ反应温度、催化剂浓度和

氢气压力 ３ 因素对轻质油收率的影响均具有极为显

著的影响(Ｐ<０􀆰 ０００ １)ꎮ 对比 ３ 个因素的影响水

平ꎬ可以发现 ３ 个因素对产物中轻质油收率影响由

大到小依次为:氢气压力、催化剂浓度、反应温度ꎮ

　 　 　 　 　 　 　表 ３　 响应曲面分析方案及响应值

实验编号 温度 催化剂浓度 初始氢气压力 响应值

１ －１ １ ０ ４０􀆰 ５４
２ １ １ ０ ４２􀆰 ０５
３ ０ ０ ０ ４１􀆰 ４３
４ －１ ０ １ ４０􀆰 ７７
５ ０ ０ ０ ４１􀆰 ２５
６ －１ －１ ０ ３８􀆰 ６９
７ １ －１ ０ ４０􀆰 １９
８ ０ ０ ０ ４１􀆰 ６６
９ ０ －１ －１ ３７􀆰 １５
１０ ０ －１ １ ４０􀆰 ３９
１１ －１ ０ －１ ３７􀆰 ４７
１２ １ ０ －１ ３８􀆰 ９５
１３ １ ０ １ ４１􀆰 ６５
１４ ０ １ １ ４２􀆰 ３２
１５ ０ ０ ０ ４１􀆰 １７
１６ ０ ０ ０ ４１􀆰 ７１
１７ ０ １ －１ ３８􀆰 ９６

表 ４　 回归模型显著性检验结果

方差来源 平方和 自由度 均方和 Ｆ 值 显著水平

模型 ３９􀆰 ７６ ９ ４􀆰 ４２ ９４􀆰 ２１ <０􀆰 ０００１
Ａ ３􀆰 ６０ １ ３􀆰 ６０ ７６􀆰 ８７ <０􀆰 ０００１
Ｂ ６􀆰 ９４ １ ６􀆰 ９４ １４７􀆰 ９５ <０􀆰 ０００１
Ｃ １９􀆰 ８５ １ １９􀆰 ８５ ４２３􀆰 ２１ <０􀆰 ０００１
ＡＢ ２􀆰 ５０×１０－５ １ ２􀆰 ５０×１０－５ ５􀆰 ３３１×１０－４ ０􀆰 ９８２２
ＡＣ ０􀆰 ０９ １ ０􀆰 ０９ １􀆰 ９２ ０􀆰 ２０８５
ＢＣ ３􀆰 ６０×１０－３ １ ３􀆰 ６０×１０－３ ０􀆰 ０７７ ０􀆰 ７８９７

Ａ２ １􀆰 ２１ １ １􀆰 ２１ ２５􀆰 ７７ ０􀆰 ００１４

Ｂ２ １􀆰 ２３ １ １􀆰 ２３ ２６􀆰 ２６ ０􀆰 ００１４

Ｃ２ ６􀆰 ０５ １ ６􀆰 ０５ １２８􀆰 ９２ <０􀆰 ０００１
残差 ０􀆰 ３３ ７ ０􀆰 ０４７ 　 　
失拟项 ０􀆰 ０９８ ３ ０􀆰 ０３３ ０􀆰 ５７ ０􀆰 ６６５６
纯误差 ０􀆰 ２３ ４ ０􀆰 ０５８ 　 　
总值 ４０􀆰 ０９ １６ 　 　 　

二次项中 Ａ２、Ｂ２、Ｃ２ 为显著(Ｐ<０􀆰 ０５)ꎬ而交互项中

ＡＢ、ＡＣ、ＢＣ 为不显著(Ｐ>０􀆰 ０５)ꎮ
２􀆰 ２􀆰 ３　 响应面优化分析

相应曲面可以对所拟合的模型在区域范围形成

图形化表征ꎬ借助等高线可直观地观察两项交互作

用对响应值的影响ꎮ 其中ꎬ等高线的形状可以显示

交互作用影响的显著性ꎬ等高线越趋于圆形表明两

项交 互 作 用 越 不 明 显ꎬ 而 越 趋 于 椭 圆 形 则 相

反[１８－２１]ꎮ 在上述拟合模型的基础上ꎬ做 Ａ 与 Ｂ、Ａ 与

Ｃ、Ｂ 与 Ｃ 的等高线ꎬ结果见图 ４ꎮ 从图 ４ 中可以看

出ꎬ反应温度和氢气压力的等高线更趋向于椭圆ꎬ说
明二者的交互作用要比反应温度和催化剂浓度与催
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化剂浓度与氢气压力更为显著ꎬ这与 ２􀆰 ２􀆰 ２ 的分析

结果相一致ꎮ

(ａ)反应温度与催化剂浓度交互作用

(ｂ)反应温度与初始氢气压力交互作用

(ｃ)催化剂浓度与初始氢气压力交互作用

图 ４　 反应温度、催化剂浓度和氢气压力

对轻质油收率影响等高线图

根据拟合的回归模型ꎬ利用 ｅｘｐｅｒｔ ｄｅｓｉｇｎ 软件

对影响 ＦＣＣ 油浆汽柴油收率的工艺参数进行优化ꎮ
选 择 软 件 中 的 ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ ｎｕｍｅｒｉｃａｌ ｃｒｉｔｅｒｉａ
ｓｏｌｕｔｉｏｎｓꎬ在实验因素可选取的范围内ꎬ最佳的工艺

参数为:反应温度 ４４７􀆰 ７℃、催化剂浓度 １４６􀆰 ３８ μｇ / ｇ、
氢气压力 ９􀆰 ６３ ＭＰａꎬ在此条件下模型计算值为

４２􀆰 ５３％ꎮ 在此条件下进行实验验证ꎬ多次实验得到

的轻质油收率取平均值为 ４２􀆰 ８７％ꎬ与预测值相接

近ꎬ说明该模型具有较好的适用性ꎮ

３　 结论

在高压釜设备上进行 ＦＣＣ 油浆悬浮床加氢裂

化反应ꎬ通过单因素和相应曲面工艺分析ꎬ建立了轻

质油收率与反应条件之间的回归方程ꎮ 结果表明ꎬ
对轻质油收率影响由大到小依次为:氢气压力、催化

剂浓度和反应温度ꎮ 求解回归方程拟合ꎬ得到优化

工艺条件为:反应温度 ４４７􀆰 ７℃、催化剂浓度 １４６􀆰 ３８
μｇ / ｇ、氢气压力 ９􀆰 ６３ ＭＰａꎬ在此条件下方程和验证

实验得到的轻质油收率分别为 ４２􀆰 ５３％和 ４２􀆰 ８７％ꎮ
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