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摘要： 以粉煤灰为原料，通过碱熔-水热法合成沸石吸附剂。首先将粉煤灰与氢氧化钠以 1∶1.2
的质量比混合，然后在 850 ℃ 下焙烧 2 h 得到碱熔灰，随后通过单因素实验探究水热反应过程中

前驱体硅/铝摩尔比、反应时间、温度和液/固比对粉煤灰基沸石吸附剂结构的影响。利用 X 射线

衍射仪（XRD）、扫描电镜（SEM）和比表面积及孔径分析仪（BET）等手段对合成的粉煤灰基沸石进

行表征。在水热反应前驱体硅/铝摩尔比为 1.5、反应时间 16 h、反应温度 70 ℃、液/固比为 8 mL/g
的最佳条件下，合成的产物中 X 型沸石相对质量分数为 96.3%，比表面积达到 489.9 m2/g，孔体积

达到 0.28 cm3/g。在此基础上，还探究了粉煤灰基沸石吸附剂对典型挥发性有机物苯的气体吸附

效果，并与商业活性炭进行了对比。结果表明，在污染物初始浓度为 800 μg/L、吸附温度为

100 ℃、气体流量为 200 mL/min、吸附剂装填量为 0.1 g 的条件下，粉煤灰基沸石对苯的饱和吸附

量为 41.5 mg/g，优于商业活性炭（31.3 mg/g），可为粉煤灰资源化利用提供参考。
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Abstract：Zeolite  adsorbents  were  synthesized  through  an  alkali  fusion-hydrothermal  process,  using
coal fly ash as a raw material. Firstly, the coal fly ash was mixed with sodium hydroxide at a mass ratio
of 1∶1.2 and then roasted at 850 ℃ for 2 h to obtain the alkali-fused ash. The effects of the Si/Al molar
ratio  of  the  precursor,  reaction  time,  temperature,  and  liquid/solid  ratio  on  the  structure  of  the  zeolite
adsorbents  derived  from  coal  fly  ash  were  investigated  through  single-factor  experiments  conducted
during  the  hydrothermal  reaction.  The  synthesized  zeolite  adsorbents  derived  from  coal  fly  ash  were
systematically  characterized  using  X-ray  diffractometer  (XRD),  scanning  electron  microscope  (SEM)
and specific surface area and pore size analyzer (BET). Under the optimized conditions of a Si/Al molar
ratio  of  the  precursor  set  at  1.5,  a  reaction  time  of  16  h,  a  reaction  temperature  of  70 ℃,  and  a
liquid/solid ratio of 8 mL/g in hydrothermal reaction, the relative mass fraction of type X zeolite in the
synthesized product was 96.3%, the specific surface area was 489.9 m2/g, and the pore volume was 0.28
cm3/g. Subsequently, the gas adsorption performance of benzene, a typical volatile organic compound,
by  zeolite  adsorbent  derived  from  coal  fly  ash  was  investigated  and  compared  with  commercial
activated carbon. The results showed that at an initial pollutant concentration of 800 μg/L, an adsorption
temperature of  100 ℃,  a  gas flow rate of  200 mL/min,  and an adsorbent  loading of  0.1 g,  the zeolite
adsorbents derived from coal fly ash exhibited a saturated adsorption capacity of benzene at 41.5 mg/g,
which  was  higher  compared  to  commercial  activated  carbon  (31.3  mg/g).  This  study  provides  a
reference for the resource utilization of coal fly ash.
Keywords： Coal  fly  ash； Zeolite； Hydrothermal  process； Synthesis  mechanism； Benzene
adsorption

 

0    引　　言

近年来，伴随着我国经济持续发展，能源消耗

量不断增加，多种新能源被开发利用以缓解能源

需求，但燃煤发电仍是主要的能源供给方式[1]。粉

煤灰是煤炭燃烧过程中产生的主要副产物。2021
年我国粉煤灰年产量已经达到 7.9亿 t[2]。粉煤灰

高效资源化利用可助力“双碳”目标的实现。目前，

粉煤灰主要作为混凝土的掺合料或用于其他建筑

领域，附加值较低。沸石是一种硅铝酸盐矿物晶

体，具有较高的比表面积、丰富的孔隙结构、优异

的稳定性等特点，是用于水处理的理想材料之一[3-4]，

但以化学试剂或矿物资源合成沸石会增加其生产

成本，进而增加其产业化难度[5]。粉煤灰具有高二

氧化硅含量、高氧化铝含量的特点，可作为合成沸

石的原料，实现粉煤灰高附加值资源化利用[6-8]。

目前粉煤灰基沸石合成方法主要包括直接水

热法[9]，微波辅助水热法[10]，超声辅助水热法[11]，碱

熔-水热法 [12] 等。直接水热法对粉煤灰中所含

硅、铝组分利用率较低，合成的沸石纯度和产率均

较低。微波辅助、超声辅助等手段虽然能够在一

定程度上提高产物结晶度，但该方法对设备要求

较高，难以实现工业化应用[13]。碱熔-水热法能够

极大提升粉煤灰的反应活性，提高沸石产物的纯

度[14]，工业流程较为简单，对生产设备要求较低[15]。

研究人员发现，以粉煤灰为原料制备沸石过程中，

水热反应相关参数对合成沸石的晶型结构影响较

大，如 JU等[16] 研究发现，水热反应前驱体硅/铝摩

尔比、反应时间、温度和液/固比等是以粉煤灰为

原料合成沸石的重要影响因素；王春峰等[17] 发现

水热反应时间影响合成的沸石种类，在水热反应

温度为 100 ℃ 条件下，NaX型沸石晶化时间为

24 h，NaA型沸石晶化时间为 5 h；邓慧等 [18] 发现

硅/铝摩尔比小于 1时，NaA型沸石占比较多，硅/
铝摩尔比在 1~2之间时，产物包括 NaP1、NaA、

NaX型沸石 ，硅 /铝摩尔比大于 2时 ，产物为

NaP1型沸石；张晶等 [19] 发现在水热反应温度小

于 80 ℃ 时不能合成沸石，当温度高于 120 ℃ 时，

部分沸石会发生溶解；WAŁEK等 [20] 通过调节水

热反应液/固比，合成了相对质量分数为 80% 的

NaP1型沸石，发现在较低液/固比条件下，合成粉

煤灰基沸石需要添加大量碱性溶液。综上，合成
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参数对粉煤灰基沸石结构具有显著影响。此外，

由于粉煤灰合成沸石体系中存在固液相转化、多

种沸石相共存等特点，目前对粉煤灰基沸石合成

过程中产物结构变化的影响机理认识相对不足，

因此还需要深入研究。

本文以粉煤灰为原料，通过碱熔-水热法合成

沸石吸附剂，重点研究了水热过程中前驱体硅/铝
摩尔比、反应时间、温度以及液/固比等参数对粉

煤灰基沸石结构的影响，并进一步考察了粉煤灰

基沸石在模拟含苯燃煤烟气环境中对苯的吸附去

除性能。 

1    材料与方法
 

1.1    实验原料

本实验所用粉煤灰为浙江省某燃煤发电厂

Ⅰ级粉煤灰。样品经过烘干后过 200目筛，作为

实验原料。粉煤灰原料主要化学成分见表 1，该粉

煤灰样品中 SiO2、Al2O3、Fe2O3 总含量达到 70%
以上，为 F类粉煤灰，硅/铝摩尔比为 1.19。粉煤灰

的微观形貌如图 1所示，表现为球形微珠；粒径分

布如图 2所示，其中位粒径为 28.54 μm；物相分析

结果如图 3所示，其主要晶型为莫来石和石英。

吸附实验的商业活性炭取自浙江省某燃煤发

电厂。样品经过烘干，过 200目筛备用。其粒径

分布如图 4所示，比表面积及孔结构数据见表 2。

 

表 1    粉煤灰原料主要化学成分

Table 1    Main chemical compositions of coal fly ash %
 

成分 SiO2 Al2O3 CaO Fe2O3 TiO2 K2O MgO Na2O 烧失量

含量 50.35 35.90 4.45 3.57 1.83 0.93 0.74 0.30 1.13

　　注：烧失量为在950 ℃下灼烧后损失的质量分数。
 

10 μm 

图 1    粉煤灰原料的 SEM 形貌图

Fig. 1    SEM morphology of coal fly ash
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图 2    粉煤灰原料的粒径分布图

Fig. 2    Particle size distribution of coal fly ash

 

10 20 30 40 50 60 70 80

2θ/(°)

强
度

 (
a.

u
.)

莫来石

石英

莫来石 (No.01-079-1 455)

石英 (No.01-089-1 961)

图 3    粉煤灰原料的 X 射线衍射（XRD）图谱

Fig. 3    X-ray diffraction (XRD) patterns of coal fly ash
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图 4    商业活性炭的粒径分布图

Fig. 4    Particle size distribution of commercial

activated carbon
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表 2    商业活性炭的比表面积及孔结构数据

Table 2    Specific surface area and pore structure data of
commercial activated carbon

 

样品
SBET/

（m2·g−1）

Smicro/

（m2·g−1）

Vtotal/

（cm3·g−1）

D/

nm

商业活性炭 935.26 142.63 0.95 4.08

　　注：SBET—总比表面积；Smicro—T图法微孔比表面积；Vtotal—总孔

体积；D—平均孔径。
  

1.2    表征方法

样品的化学组成利用荷兰 PANalytical公司

AXIOSmAX 型 X射 线 荧 光 光 谱 分 析 仪 （ X-Ray
Fluorescence， XRF） 测 定 ； 微 观 形 貌 利 用 日 本

JEOL公司 JSM-IT200型扫描电子显微镜（Scan-
ning  Electron  Microscopy，SEM）进行观测 ；粒径

分布利用丹东市百特仪器有限公司激光粒度分

布仪 BT-9300ST进行测量；物相组成利用日本

Shimadzu公司生产的 XRD-7000型 X射线衍射仪

（X-Ray Diffraction，XRD）进行分析；比表面积及

孔结构数据利用北京精微高博科学技术有限公司

JW-BK100B型比表面积及孔径分析仪进行测量；

沸石样品的骨架结构利用法国 JDbin-yvon公司

LabRAM HR800紫外激光拉曼光谱仪（UV laser
Raman spectrometer，UV Raman）进行分析测试；苯

吸附实验利用中国福立仪器公司 9790Ⅱ气相色谱

进行检测。 

1.3    粉煤灰基沸石合成及分析方法 

1.3.1    粉煤灰基沸石合成方法

首先将粉煤灰与氢氧化钠按照 1∶1.2质量比

混合研磨均匀，在马弗炉中 850 ℃ 焙烧 2 h得到

碱熔灰[21]。焙烧产物 XRD图谱如图 5所示，可见

碱熔灰中非晶态玻璃相依然存在，但莫来石和石

英相特征峰基本消失，出现 Na2SiO3、Na4SiO4、

NaAlSiO4、NaAlO2 以及 Na2CO3 的特征峰。

以硅酸钠（分析纯，国药集团化学试剂有限公

司）作为外加硅源加入碱熔灰中调节前驱体硅/铝
摩尔比，混合加水搅拌 24 h后进行水热反应。水

热反应的单因素优化实验设计见表 3。
反应产物经固液分离、水洗、干燥得到粉煤

灰基沸石，过 200目筛备用。 

1.3.2    粉煤灰基沸石物相分析方法

合成的沸石样品利用 XRD精修技术对粉煤

灰基沸石中 A型沸石及 X型沸石的相对质量分

数进行计算。将 A型及 X型沸石标样（阿法埃莎

（中国）化学有限公司）按照一定质量比进行混合，

在相同条件下测定 XRD图谱 ，通过 HighScore
Plus软件计算 2种沸石的特征峰面积，进而建立

2种沸石峰面积比与质量比之间的线性关系，最终

根据产物中 2种沸石 XRD特征峰面积比计算其

相对质量分数。 
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图 5    碱熔灰 XRD 图谱

Fig. 5    XRD patterns of alkali fused ash
 

表 3    水热反应单因素实验优化设计表

Table 3    Table for optimization of one-factor experiments
on hydrothermal reaction

 

样品编号
前驱体硅/铝

摩尔比
反应时间/h 温度/℃

液/固比/

（mL·g−1）

Si/Al-1.3 1.3

16 90 8

Si/Al-1.4 1.4

Si/Al-1.5 1.5

Si/Al-1.6 1.6

Si/Al-1.7 1.7

t-2

1.5

2

90 8

t-4 4

t-8 8

t-16 16

t-24 24

T-70

1.5 16

70

8

T-80 80

T-90 90

T-100 100

T-110 110

L/S-4

1.5 16 90

4

L/S-6 6

L/S-8 8

L/S-10 10

L/S-12 12
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1.4    苯吸附实验方法

实验室自行搭建的苯吸附实验装置如图 6所

示，该装置主要由污染物气化、固定床吸附、尾气

检测 3部分组成。吸附剂装填量为 0.1 g，通过调

节反应炉Ⅰ的温度控制苯的初始浓度在 800 μg/L
左右，根据实际烟气处理情况设定吸附温度为

100 ℃，气体流量为 200 mL/min。
 
 

尾气处理

保温炉

N2

苯

压力计

混合器

温控

吸附剂

过滤器

保温炉

加热带

尾气处理

气相色谱

反应炉I 反应炉II

O2

图 6   苯吸附实验装置

Fig. 6    Experimental equipment for benzene adsorption
 

粉煤灰基沸石对苯饱和吸附量按照式（1）进
行计算：

q =
Q
m

(
C0× t−

w t

0
Cidt
)

（1）

式中： q 为饱和吸附量 ，mg/g； Q 为气体流量 ，

L/min；m 为吸附剂质量，g；C0、Ci 分别为吸附前后

气体苯浓度，mg/L；t 为吸附时间，min。将 Ci/C0=
5.0% 的时间记为穿透时间，将 Ci/C0=90.0% 的时

间记为吸附饱和时间。

吸附动力学模型如式（2）~（4）。
准一级动力学模型：

qt = qe
[
1− exp(−k1t)

]
（2）

式中： t 为吸附时间，min；qt 为 t时刻的吸附量，

mg/g；qe 为平衡吸附量，mg/g；k1 为准一级吸附速

率常数，min−1。
准二级动力学模型：

qt =
k2q2

et
1+ k2qet

（3）

式中：k2 为准二级吸附速率常数，g·mg−1·min−1。
Bangham动力学模型：

qt = qe
[
1− exp(−k3tz)

]
（4）

式中：k3 为 Bangham吸附速率常数，min−z；z 为吸

附常数。 

2    实验结果与分析
 

2.1    粉煤灰基沸石合成优化实验 

2.1.1    前驱体硅/铝摩尔比对沸石结构影响

不同前驱体硅/铝摩尔比合成粉煤灰基沸石

的 XRD图谱与 SEM图像分别如图 7、图 8所示。
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图 7   不同前驱体硅/铝摩尔比合成沸石的 XRD 图谱

Fig. 7    XRD patterns of zeolite synthesized by precursor

with different silicon/aluminum molar ratios
 

随前驱体硅/铝摩尔比增加，产物中 A型沸石

特征峰逐渐消失，前驱体硅/铝摩尔比达到 1.5后，

产物中基本只剩下 X型沸石特征峰。产物的

SEM图像与 XRD结果相吻合，前驱体硅/铝摩尔

比较低时，产物中较多六面体结构即 A型沸石[22]

（图 8（a）），随前驱体硅/铝摩尔比增加，产物中八

面体结构即 X型沸石逐渐占据主体[23]。同时发现

产物粒径逐渐减小，说明产物结晶度有所下降[24]。

不同水热反应前驱体硅/铝摩尔比条件下合成

沸石的孔结构与物相数据见表 4。随前驱体硅/铝
摩尔比增加，产物中 X型沸石相对质量从 55.34%
增加至 97.58%，随后稳定在 97.00% 左右。产物比

表面积与孔体积呈现相同的变化趋势。 

2.1.2    水热反应时间对沸石结构影响

不同水热反应时间合成的粉煤灰基沸石的

XRD图谱与 SEM图像分别如图 9、图 10所示。

水热反应时间为 2 h时，产物无明显特征峰。

随时间增长， X型沸石特征峰和很弱的 A型沸石

特征峰开始出现。SEM图像结果与 XRD图谱相

同，水热时间为 2 h时（图 10（a）），产物为堆积状

颗粒，没有发现 A型或 X型沸石晶体结构 [22-23]。

水热时间增加至 4 h后（图 10（b）），产物中出现明

显八面体 X型沸石结构，且其在水热反应 2~4 h
内生长较快。
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在不同水热反应时间下合成的沸石孔结构及

物相数据见表 5。当水热反应时间为 2 h时，产物

为无定形结构，比表面积和孔体积均较小，分别为

58.26 m2/g和 0.11 cm3/g。水热反应时间为 4 h时，

产物比表面积和孔体积已经分别增加至 439.95
m2/g和 0.27 cm3/g。随水热时间增加，产物中 X型

沸石占比增加，其比表面积和孔体积也有明显改

善并逐渐趋于稳定。 

2.1.3    水热反应温度对沸石结构影响

不同水热反应温度合成的粉煤灰基沸石的

XRD图谱与 SEM图像分别如图 11、图 12所示。

当水热反应温度为 70~80 ℃ 时，产物主要为

X型沸石，随着反应温度增加，产物中 A型沸石特

征峰增强，X型沸石特征峰峰高降低，但含量仍占

主导地位，说明反应温度过高会导致产物中产生

A型沸石。SEM图像与上述结果相同。产物以八

面体 X型沸石为主，A型沸石占比较低，在 SEM
图像中难以观察到六面体 A型沸石结构[22-23]。

不同水热反应温度条件下合成的粉煤灰基沸

石的孔结构及物相数据见表 6。当反应温度为

70 ℃ 时，产物的比表面积和孔体积最大，分别为

 

(a) Si/Al-1.3 (b) Si/Al-1.4 (c) Si/Al-1.5

(d) Si/Al-1.6 (e) Si/Al-1.7

2 μm 2 μm 2 μm
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图 8    不同前驱体硅/铝摩尔比合成沸石的 SEM 图

Fig. 8    SEM images of zeolite synthesized by precursor with different silicon/aluminum molar ratios
 

表 4    不同前驱体硅/铝摩尔比合成沸石的孔结构及物相数据

Table 4    Pore structure and mineral phase data of zeolite synthesized by precursor with different silicon/aluminum molar ratios
 

样品 SBET/（m
2·g−1） Smicro/（m

2·g−1） Vtotal/（cm
3·g−1） D/nm A型沸石相对质量分数/% X型沸石相对质量分数/%

Si/Al-1.3 190.97 133.55 0.15 3.08 44.66 55.34

Si/Al-1.4 274.41 228.90 0.18 2.64 18.25 81.75

Si/Al-1.5 451.08 398.48 0.26 2.26 2.42 97.58

Si/Al-1.6 448.74 393.81 0.26 2.28 2.80 97.20

Si/Al-1.7 452.38 397.62 0.26 2.33 3.07 96.93

 

5 10 15 20 25 30 35 40

2θ/(°)

强
度

 (
a.

u
.)

X—X型沸石A—A型沸石
X

X X
X

X X
X

X X

X
X

X

X X
X

A A A A A A

t-8

t-4

t-2

t-16

t-24

图 9    不同水热反应时间合成沸石的 XRD 图谱

Fig. 9    XRD patterns of zeolite synthesized with different

hydrothermal reaction time
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489.93 m2/g和 0.28 cm3/g，产物中 X型沸石相对质

量分数为 96.31%；随着反应温度升高至 110 ℃，产

物的比表面积和孔体积明显降低，分别仅为

363.40 m2/g和 0.23 cm3/g。原因是反应温度升高

后，产物中出现比表面积较小的 A型沸石。 

2.1.4    水热反应液/固比对沸石结构影响

不同水热反应液/固比合成的粉煤灰基沸

石的 XRD图谱与 SEM图像分别如图 13、图 14
所示。

水热反应液/固比增加至 8 mL/g时，产物中

X型沸石特征峰增加，峰宽减小，说明产物中 X型

沸石含量增加，结晶度提升；液/固比继续增大，有

P型沸石峰出现，之后各种沸石特征峰均明显减

弱。SEM图像与上述结果一致。反应液/固比较

低时，难以观察到完整晶粒，产物结晶度较差。液/
固比增加至 8 mL/g时（图 14（c）），可以明显观察

到 X型沸石的八面体结构，其结晶度较高。随着

液/固比继续增加，可以在产物中观察到属于 P型

沸石的表面粗糙球形颗粒[25]。水热反应液/固比影

响反应体系的碱度，液/固比增加，体系碱度减小，

而碱度会对粉煤灰硅铝溶出率、沸石骨架结构生
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图 10    不同水热反应时间合成沸石的 SEM 图

Fig. 10    SEM images of zeolite synthesized with different hydrothermal reaction time
 

表 5    不同水热反应时间合成沸石的孔结构及物相数据

Table 5    Pore structure and mineral phase data of zeolite synthesized with different hydrothermal reaction time
 

样品 SBET/（m·g
−1） Smicro/（m

2·g−1） Vtotal/（cm
3·g−1） D/nm A型沸石相对质量分数/% X型沸石相对质量分数/%

t-2 58.26 33.88 0.11 7.87 — —

t-4 439.95 363.03 0.27 2.45 12.16 87.84

t-8 455.09 384.40 0.27 2.28 5.61 94.39

t-16 469.85 393.35 0.27 2.30 2.42 97.58

t-24 466.64 387.77 0.27 2.31 2.39 97.61
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图 11    不同水热反应温度合成沸石的 XRD 图谱

Fig. 11    XRD patterns of zeolite synthesized at different

hydrothermal reaction temperature
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长产生很大影响，其过低或过高都会影响产物沸

石纯度与结晶度[21]。

在不同水热反应液/固比条件下合成沸石的孔

结构数据见表 7。随着反应液/固比增加，产物中

X型沸石含量先增后减，导致产物的比表面积先

增后减。水热反应液/固比为 8 mL/g时，X型沸石

含量最高，产物比表面达到 469.85 m2/g，孔体积达

到 0.27 cm3/g。
 

2.2    粉煤灰基沸石合成过程的物相转变机理

在粉煤灰碱熔过程中，主要发生以下反应[16]：

NaOH+Al2O3 · ySiO2 −→ Na2SiO3+NaAlO2

（5）

NaOH+Na2Al(OH)4+NaSiO3 −→
Nap(AlO2)p(SiO2)q ·hH2O （6）

通过碱熔步骤，粉煤灰中的硅铝大部分以多

聚形式存在于碱熔灰中，更易参与水热反应。

为探究水热反应过程中粉煤灰基沸石的物相

转变机理，对在不同反应时间下合成的产物进行

紫外拉曼光谱分析，如图 15所示。

水热反应未开始时，产物在 321 cm−1 处有明
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图 12    不同水热反应温度合成沸石的 SEM 图

Fig. 12    SEM images of zeolite synthesized at different hydrothermal reaction temperature
 

表 6    不同水热反应温度合成沸石的孔结构及物相数据

Table 6    Pore structure and mineral phase data of zeolite synthesized at different hydrothermal reaction temperature
 

样品 SBET/（m
2·g−1） Smicro/（m

2·g−1） Vtotal/（cm
3·g−1） D/nm A型沸石相对质量分数/% X型沸石相对质量分数/%

T-70 489.93 410.54 0.28 2.26 3.69 96.31

T-80 484.24 394.26 0.28 2.39 2.49 97.51

T-90 469.85 393.35 0.27 2.30 2.42 97.58

T-100 376.76 309.61 0.23 2.46 20.54 80.46

T-110 363.40 300.34 0.23 2.54 22.65 77.35
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图 13    不同反应液/固比合成沸石的 XRD 图谱

Fig. 13    XRD patterns of zeolite synthesized with different

hydrothermal reaction liquid/solid ratios
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显谱峰，归属于硅铝六元环 [26]，并且在时间达到

16 h时谱峰仍然存在，这表明在沸石合成过程中，

反应体系内一直存在大量硅铝六元环。随反应时

间增长，产物在 498 cm−1 左右逐渐出现与无定形

聚合硅酸盐类物质有关的谱峰，归属于硅/铝四元

环，其硅/铝摩尔比为 3，是 X型沸石骨架关键次级

单元[26-27]。同时，在 804 cm−1 附近逐渐出现归属

于 Si—O键的谱峰 [26]，表明部分单体硅逐渐汇集

在固相表面并参与沸石骨架的生长。

在水热反应过程中，碱熔灰中的可溶性硅铝

重新排列结合，形成硅铝酸盐凝胶，沸石骨架生长

所需的次级结构单元逐渐生成，如硅铝四元环、硅

铝六元环[26]，之后次级单元重新排列连接，形成沸

石骨架结构。硅铝四元环会随晶化时间增长而形

成六元环及 β笼，接着四元环与六元环连接形成

八面沸石笼，β笼与八面沸石笼继续连接，这些新

生成的八面沸石笼不断连接，最终形成八面体

X型沸石[21]。 

2.3    粉煤灰基沸石对苯的吸附性能研究

粉煤灰基沸石和商业活性炭对苯的吸附穿透

曲线如图 16所示，吸附实验结果见表 8。商业活

性炭在吸附开始后 40 min左右即达到吸附饱和状

态；粉煤灰基沸石达到饱和吸附状态的时间较长，

为 99 min左右，并且吸附后期穿透浓度上升较

慢。根据穿透曲线计算出粉煤灰基沸石对苯的饱

和吸附量为 41.53 mg/g，约为商业活性炭饱和吸附

量的 1.33倍。
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图 14    不同反应液/固比合成沸石的 SEM 图

Fig. 14    SEM images of zeolite synthesized with different hydrothermal reaction liquid/solid ratios
 

表 7    不同反应液/固比合成沸石的孔结构数据

Table 7    Pore structure data of zeolite synthesized with
different hydrothermal reaction liquid/solid ratios

 

样品
SBET/

（m2·g−1）

Smicro/

（m2·g−1）

Vtotal/

（cm3·g−1）
D/nm

L/S-4 281.96 202.99 0.21 3.01

L/S-6 362.83 249.15 0.33 3.66

L/S-8 469.85 393.35 0.27 2.30

L/S-10 116.06 52.40 0.19 6.39

L/S-12 59.36 22.63 0.14 9.49
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图 15    不同水热时间产物的紫外拉曼光谱

Fig. 15    UV Raman spectra of products with different

hydrothermal reaction time
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图 16   不同吸附剂对苯的吸附穿透曲线

Fig. 16    Breakthrough curves of benzene adsorption by

different adsorbents
 
 

表 8    不同吸附剂对苯的吸附实验结果

Table 8    Experimental results of benzene adsorption by
different adsorbents

 

吸附剂 穿透时间/min 饱和时间/min
饱和吸附量/

（mg·g−1）

粉煤灰基沸石 1.21 98.63 41.53

商业活性炭 10.30 39.63 31.31
 

对粉煤灰基沸石和商业活性炭进行了吸附动

力学分析，分析结果分别如图 17、图 18所示，二

者的动力学模型拟合参数见表 9。结果可知，粉煤

灰基沸石和商业活性炭对苯的吸附实验数据采用

Bangham模型的拟合效果最好，拟合相关系数

R2 分别为 0.999 4和 0.999 5。同时，通过 Bangham
模型计算出的粉煤灰基沸石和商业活性炭对苯的

平衡吸附量分别为 42.82 mg/g和 32.24 mg/g，与实

际吸附量 41.53 mg/g和 31.31 mg/g较为接近。上

述拟合结果表明粉煤灰基沸石及商业活性炭对苯

的吸附原理符合表面孔道吸附，对苯的吸附以物

理吸附为主。虽然粉煤灰基沸石比表面积（489.93
m2/g）小于商业活性炭（935.26 m2/g），但其微孔比

表面积 Smicro 为 410.54  m2/g，约为商业活性炭

（142.63 m2/g）的 2.88倍。苯的分子直径较小，微

孔对其能产生较好的捕集截留效果[28]，因而具有

较为发达微孔结构的粉煤灰基沸石对苯的吸附效

果较好，而具有发达介孔结构的商业活性炭对苯

的吸附速度较快。
 
 

表 9    不同吸附剂对苯的吸附动力学模型拟合参数

Table 9    Kinetics model fitting parameters for benzene
adsorption by different adsorbents

 

吸附动力学模型 参数 粉煤灰基沸石 商业活性炭

准一级动力学模型

qe/（mg·g
−1） 40.00 34.35

k1/min
−1 0.051 0 0.064 0

R2 0.988 5 0.995 9

准二级动力学模型

qe/（mg·g
−1） 48.73 46.66

k2/（g·mg
−1·min−1） 0.001 2 0.001 2

R2 0.991 2 0.989 8

Bangham动力学模型

qe/（mg·g
−1） 42.82 32.24

k3/min
−z 0.091 0 0.041 0

z 0.770 1.218

R2 0.999 4 0.999 5
  

3    结　　论

以大宗工业固废粉煤灰为原料合成了高性能

粉煤灰基沸石吸附剂，通过对沸石合成影响因素

进行优化实验，得出在水热反应前驱体硅/铝摩尔

比为 1.5、反应时间 16 h、温度 70 ℃，液 /固比为
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图 17    粉煤灰基沸石对苯的吸附动力学模型

Fig. 17    Kinetic modelling of benzene adsorption on

zeolite adsorbents derived from coal fly ash
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图 18    商业活性炭对苯的吸附动力学模型

Fig. 18    Kinetic modelling of benzene adsorption on

commercial activated carbon
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8  mL/g条件下合成的粉煤灰基沸石具有高达

489.93 m2/g的比表面积和 0.28 cm3/g的孔体积。

前驱体硅/铝摩尔比是影响产物中 X型沸石的纯

度和结晶度的关键因素。

在 0.1 g装填量的条件下，以优化条件合成的

粉煤灰基沸石在模拟烟气环境下对苯的饱和吸附

量为 41.53 mg/g，优于商业活性炭，表明利用粉煤

灰为原料合成的沸石对烟气中挥发性有机物处理

领域有良好的前景。
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