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摘　要　对低浓度氟利昂 11气体在浸渍活性炭 (浸渍炭) 上的吸脱附行为进行了研究。考察了不同的气流比速和

气流湿度条件对氟利昂 11在浸渍炭床层吸附穿透的影响，利用 Wheeler方程和 Yoon-Nelson方程描述了吸附动

力学过程。探讨了脱附温度、气流比速及床层含水率等影响因素对氟利昂 11脱除效果的影响机制，运用

LDF和 Freundlich脱附动力学模型对脱附过程进行了描述。结果表明：氟利昂 11在浸渍炭上的吸附动力学主要

受外扩散控制，确定了其 1%穿透时间与气流比速的定量关系；气流湿度对氟利昂 11吸附行为的影响体现在与

水分子发生竞争吸附，从而导致穿透曲线出现卷起现象；氟利昂 11的脱附速率大小与脱附温度、气流比速和

床层含水率呈正相关；当脱附温度为 25~30 ℃，气流比速为 0.8 L·min−1·cm−2 时为最佳机械泄露测试脱附条件。

本研究可为有毒有害气体净化用固定床吸附装置的设计，以及机械泄露非破坏性检验应用方法的建立参考。
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固定床吸附装置广泛应用于大气污染防治、军事护学及核电等领域的有毒有害气体防护及净

化，其可靠性和有效性决定了净化效果的好坏，以及系统效能的实现。由于吸附装置内的吸附材

料  (通常为活性炭) 装填不密实、密封材料老化破裂、运输安装不当等因素造成的内部结构损坏，

均会引起吸附装置发生机械泄露 [1-4]。机械泄露的情况一旦发生，有毒气体将瞬时穿透防护层，导

致吸附装置净化效能降低甚至失效 [5-7]。因此，吸附装置机械泄露的非破坏性评价已引起国内外研

究者重视。

机械泄露非破坏性评价的关键是根据吸附材料选择合适的示踪剂 (气体) 。利用示踪气体的吸

附穿透时间与机械泄露的瞬时穿透之间的时间间隔可判断吸附装置是否存在机械泄露，并在测试

结束后采用气流反向吹扫脱附的方法将残留在吸附装置内部的示踪剂完全脱除，从而不会对吸附

装置的净化性能造成影响。氟利昂 11的化学式为 CCl3F，分子量 137.37 g·mol−1，在 1.01×105 Pa
(1个标准大气压) 下沸点为 23.7 ℃，水溶量为 0.000 11 g·g−1。该化合物具有化学性质稳定、低浓度

易检测、易脱附、无毒无害等特点，并且在吸附材料上具有一定的吸附容量，可作为机械泄露非

破坏性检测的示踪气体。美国萨瓦那河实验室曾使用氟利昂 11进行碘吸附器泄漏实验 [8-9]，发现氟

利昂 11可用于碘吸附器的出厂实验及现场测试。中国核辐射防护研究院对碘吸附器泄露试验中氟

利昂 11在活性炭床层的解吸行为进行了研究 [10]，提出了有利于氟利昂 11在活性炭床层解吸的方法
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及条件。王坤俊等 [11] 开展了碘吸附器脉冲式氟利昂法泄露的检测技术研究，取得了与连续法进样

一致的结果，并发现脉冲式进样更节省示踪剂用量。标准《M48A1过滤吸收器性能指标》(MIL-
PRF-32 137)[12]、《M98过滤吸收器性能指标》(MIL-PRF-51525B)[13]、《气相吸附过滤吸收器滤芯单

元性能指标》(MIL-PRF-32 016)[14] 等均规定将氟利昂类物质作为此类吸附装置机械泄露非破坏性检

测的示踪剂。目前，我国相关领域固定床吸附装置机械泄露的非破坏性检测方法尚未建立起来，

相关的标准长期处于空白。

氟利昂类气体在吸附装置的吸脱附行为是建立机械泄露非破坏性评价的基础，目前鲜有研究

报道[3]。本课题组基于前期研究成果[15-16]，系统研究了低浓度氟利昂 11气体在专用浸渍炭材料上的

吸附穿透和脱附行为，并采用 Wheeler方程、Yoon-Nelson方程、LDF方程以及 Freundlich方程等动

力学模型研究其吸脱附动力学，揭示氟利昂 11在浸渍炭床层的吸脱附规律，以期为我国相关领域

固定床吸附装置的研发及机械泄露非破坏性检验方法的建立提供参考。

 1    实验部分

 1.1    实验材料

采用山西新华化工有限责任公司生产的柱状浸渍活性炭作为吸附材料。该材料为微孔吸附

剂，含有少量中孔，其比表面积和孔结构参数见表 1。本课题组对该材料表面含氧官能团表征分析

的研究表明，其表面含氧官能团以羟基、醚基为主，含有少量的羰基、醌基、羧基、酯基等基团[11]。

测试前将浸渍炭样品置于干燥箱中在 110 ℃ 条件下预处理 12 h，以去除样品表面的水分和杂质。

实验所用吸附质为氟利昂 11气体 (23 546.49 mg·m−3 标准气体，由北京海普气体有限公司提供) 。

 1.2    实验装置

实验装置  (图 1) 主要由氟利昂 11气体发生系统、固定床吸附系统和气体检测系统 3部分组

成。使用半径 1 cm、长度 10 cm的不锈钢动力管作为固定床吸附装置，其实验温度调控通过恒温

水浴  (F12，德国优莱博科技公司) 循环加热实现。氟利昂 11气体的发生通过空气压缩机  (QWWJ-
100，上海曲晨机电技术有限公司 ) 产生的气

体作为背景气和氟利昂 11标气 2条气路混合

进行，分别由质量流量计  (D08-1F，北京七星

华创电子股份有限公司) 控制流量，发生质量

浓度为 588.66 mg·m−3 的氟利昂 11气体。另一

路采用鼓泡法通过调节吹扫气体的流量控制

发生气流的相对湿度。三路气体在混合罐内

混匀，气体温度和相对湿度由温湿度传感器

(HMP130，芬兰维萨拉公司) 在线监测。气体

经过混合罐后，由二位三通阀进行切换，由

气相色谱仪  (GC6890，美国安捷伦科技公司 )
对氟利昂 11气体初始浓度和吸附装置尾气浓

度进行在线检测。

表 1    浸渍炭比表面积和孔结构参数

Table 1    Specific surface area and pore structure parameters of impregnated carbon

吸附剂 比表面积/(m2·g−1) 总孔容/(cm3·g−1) 微孔孔容/(cm3·g−1) 中孔孔容/(cm3·g−1) 微孔百分比(%)

浸渍炭 541.5 0.276 0.232 0.044 84.06%
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图 1    氟利昂 11吸附-脱附实验装置图

Fig. 1    Schematic diagram of adsorption-desorption
experiment of freon 11
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 1.3    实验内容及分析方法

1) 吸附穿透曲线测试。采用图 1所示实验装置测试不同气流比速和气流湿度条件下氟利昂

11在浸渍炭床层的穿透曲线。首先，考察气流比速对氟利昂 11吸附穿透的影响，条件为氟利昂

11初始质量浓度 588.66 mg·m−3、实验温度 20 ℃、床层厚度 3 cm，气流湿度<1%，控制气流比速为

0.5、0.8、1、1.2 L·min−1·cm−2；然后，考察气流相对湿度对氟利昂 11吸附穿透的影响，条件为氟利

昂 11初始质量浓度 588.66 mg·m−3、实验温度 25 ℃、床层厚度 3 cm，气流比速为 1 L·min−1·cm−2，控

制气流相对湿度为 (<1%、30%、44%、60%、74%)。
通过对穿透曲线积分计算得到饱和吸附容量，计算公式[17] 见式 (1)。利用Wheeler方程和 Yoon-

Nelson方程对穿透曲线进行拟合，通常被用来研究床层的吸附动力学，以反映气体吸附质在固定

床的传质过程 [18]。Wheeler方程能描述气体在床层的低浓度透出阶段的穿透行为 [19]。Yoon-Nelson方

程能较为准确地描述 S型穿透曲线中浓度达到 50%阶段由吸附剂的活性位和吸附质分子数共同控

制的准二级吸附动力学过程[20]。方程表达式分别为式 (2)和式 (3)。

qe =
F ×C0×M×10−6× M

V

m×V
× (ts−

tsw
0

Ct

C0
) (1)

式中：qe 为饱和吸附量，mg·g−1；F为气体流速，mL·min−1；C0 和 Ct 分别表示床层入口和出口气体

浓度，mg·m−3；M是吸附质分子质量，g·mol−1； ts 为达到完全穿透的时间，min；m为吸附剂的质

量，g；V为实验温度下的气体分子体积，L·mol−1。

tb =
WcW ×10−9

C0Q
(W − ρbQ

kv
ln
[
C0

Cx

]
) (2)

式中： tb 为达到穿透分率 Cx/C0 的时间，min；C0 和 Cx 分别为床层入口和出口质量浓度，mg·m−3；

Q为体积流量 , cm3·min−1；W为炭吸附剂的重量，gc；ρb 为床层的堆密度，gc·cm−3；Wc 为饱和吸附

量，g·gc−1；kv 为吸附速率系数，min−1。
Yoon-Nelson方程见式（3）。

t = τ+
1
k′

ln
Cx

C0−Cx
(3)

式中：t为穿透时间，min；τ为 50%穿透时间，min；k′为吸附速率常数，min−1；C0 和 Cx 分别为床

层入口浓度和出口质量浓度，mg·m−3。

2) 空气吹扫脱附实验。分别研究了气流比速、温度及床层含水率等因素对脱附行为的影响，

以确定机械泄露吹扫脱附的最佳操作条件。测试了不同气流比速、温度及床层含水率条件下氟利

昂 11在浸渍炭床层的脱附曲线。首先，将质量浓度为 588.66 mg·m−3 的氟利昂 11气体以脉冲进样

方式在固定床内吸附 3 min。控制吸附实验条件为氟利昂 11质量浓度 588.66 mg·m−3，气流比速

0.5 L·min−1·cm−2，温度 20 ℃，床层厚度 3 cm。在吸附结束后，以一定流量的洁净空气对床层进行

反向吹扫脱附。在研究气流比速对脱附的影响时，调节气流比速分别为 0.6、0.8、1.0、1.2 L·min−1·cm−2，

控制脱附气流的相对湿度<1%，脱附温度 30 ℃；在研究脱附温度对脱附的影响时，设置脱附温度

分别为 20、25、30、35、40 ℃，控制脱附气流比速 0.8 L·min−1·cm−2，脱附气流相对湿度<1%；研究

床层含水率对脱附的影响时，先对床层进行预吸附水处理，即采用 1 L·min−1 的流量分别发生

<1%、30%、48%、70%不同相对湿度的气流，吹扫床层 12 h，使床层含水率分别达到 0%、5%、

10%、22%[15]。接着，分别对不同含水率的床层进行吹扫脱附实验，其条件为脱附温度 30 ℃，脱

附气流比速为 0.8 L·min−1·cm−2，气流相对湿度<1%。

采用线性驱动力 LDF模型和 Freundlich动力学模型来描述浸渍炭床层氟利昂 11气体的热脱附
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动力学。LDF模型主要用来描述涉及主要机制单一的受扩散控制的动力学过程。方程如式 (4)所
示。Freundlich动力学模型描述了一系列反应机制的过程，主要用于描述吸附能随表面饱和度的增

加呈指数衰减的过程，其方程如式 (5)所示[21-25]。

Qt

Qe
= 1− e−k·t (4)

式中：Qt 为在时间 t时的脱附量，mg·g−1；Qe 为平衡脱附量，mg·g−1; k为脱附动力学常数，h−1。
lnC = A+B ln t (5)

式中：C为吸附质的质量浓度，mg·m−3；A和 B为脱附动力学常数，h−1。

 2    结果与讨论

 2.1    氟利昂 11在浸渍炭床层的吸附行为

 2.1.1    气流比速对吸附穿透的影响

不同气流比速条件下氟利昂 11在浸渍炭

床层的吸附穿透曲线为图 2。采用 Wheeler方
程和 Yoon-Nelson对穿透曲线进行了拟合计

算，拟合结果见表 2。随着气流比速的逐渐增

大，吸附过程的穿透时间和达到吸附平衡的

时间依次缩短。改变气流比速，吸附床层的

饱和吸附量变化不大，当氟利昂 11初始质量

浓度 588.66 mg·m−3 时，不同比速下动态饱和

吸附容量维持在约 30 mg·g−1。吸附速率常数

随气流比速的提高逐渐增大，在低浓度穿透

阶段，气流比速从 0.5 L·min−1·cm−2 提高到 1.2
L·min−1·cm−2，氟利昂11的吸附速率增大了153%，

这表明气体吸附速率主要受外扩散阶段控

制。将吸附质出口质量浓度达到入口质量浓度的 1%时视为穿透，对应时间定义为 1%穿透时间。

在不同气流比速下，浸渍炭床层对氟利昂 11的穿透时间数据如表 2所示。随着气流比速的增大，

穿透时间减小，大体上呈负指数关系。分别用 lgt (1%穿透时间) 与 lgv (气流比速) 进行线性标绘，

可得到很好的线性拟合结果  (图 3) ，进而得出氟利昂 11的 1%穿透时间与气流比速的定量关系

式：lgt=1.64-1.48lgv (1%穿透) 。

 2.1.2    气流湿度对吸附穿透的影响

在不同气流湿度条件下，氟利昂 11在浸渍炭床层的穿透曲线见图 4。随着气流湿度的升高

1%穿透时间依次缩短。在气流湿度低于 30%时，气体吸附受影响较小，穿透曲线形状变化不明

表 2    不同气流比速下浸渍炭床层对氟利昂 11的吸附动力学参数

Table 2    Adsorption kinetic parameters of freon 11 by impregnated carbon bed at different air flow rates

比速/
(L·min−1·cm−2)

饱和吸附容量/
(mg·g−1)

1%穿透时间

/min
Wheeler方程吸附速率

常数kv/(min−1)
Yoon-Nelson方程吸附速率

常数k’/(min−1)

0.5 29.87 120.5 2 170.39 0.041 7

0.8 30.26 63.0 2 940.35 0.061 0

1.0 28.94 41.0 3 096.80 0.061 5

1.2 30.47 34.0 3 452.43 0.064 0

 

0 60 120 180 240 300 360 420

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

C
/C

0

时间/min

 0.5 L·min−1·cm−2

 

 

 

0.8 L·min−1·cm−2

1.0 L·min−1·cm−2

1.2 L·min−1·cm−2

图 2    不同气流比速下氟利昂 11在浸渍炭床层的

穿透曲线

Fig. 2    Breakthrough curves of freon 11 on impregnated carbon
bed at different air flow rates
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显，仍为 S型曲线。当气流湿度从 44%增大

到 74%时，穿透曲线出现卷起现象，且随着

相对湿度的提高穿透曲线的卷起程度增大，

这是由于水分子与氟利昂 11分子发生竞争吸

附所致。当气流湿度增大时，在初始穿透阶

段，由于浸渍炭表面含有大量亲水基团，易

与水分子结合，占据活性炭表面更多的有效

吸附位点，使其表面吸附位点数减少，导致

氟利昂 11的 1%穿透时间缩短。浸渍炭表面

的含氧官能团与水分子结合成氢键的作用力

强于吸附质分子与材料表面形成的范德华

力，使得水分子相对于吸附质分子是强吸附

组分 [26-27]。随着气流湿度的增加，已被吸附的

吸附质分子被后续进入的水分子替换，由气
流带出，使得在氟利昂 11达到完全穿透之

前，床层出口端质量浓度比入口质量浓度要

高，导致穿透曲线出现卷起的形状[28-29]。

采用 Wheeler方程和 Yoon-Nelson方程对

湿度条件的穿透曲线进行拟合，计算结果列

于表 3中。随着气流湿度的升高，1%穿透时

间缩短，动态饱和吸附容量显著下降，而吸

附速率不断增大。气流湿度从 30%增大到

60%，对氟利昂 11的吸附速率增大了 1.2倍。

气流湿度因素对饱和吸附容量的影响效果显

著，气流湿度从 30%增大到 74%，氟利昂

11的饱和吸附容量减少了 92.1%。这可能是由

于水分子吸附放热产生热效应使床层处于非

等温状态，床层温度上升，导致吸附速率加

快 [16]。从吸附平衡的热效应来看，温度升高促使吸附质分子发生解吸，在床层尾端脱附被气流带

出，导致氟利昂 11饱和吸附量下降。

表 3    不同气流湿度下浸渍炭床层对氟利昂 11的吸附动力学参数

Table 3    Adsorption kinetic parameters of freon 11 on impregnated carbon at different air humidity

相对湿

度

饱和吸附容量/
(mg·g−1)

1%穿透时间

/min
Wheeler方程吸附速率

常数kv/(min−1)
Yoon-Nelson方程吸附速率

常数k’/(min−1)

<1% 24.91 28.5 2 480.67 0.061 2

30% 24.71 24.8 2 506.84 0.064 4

44% 15.28 18.4 2 609.11 0.091 9

60% 5.80 14.8 2 997.95 0.160 3

74% 1.95 13.5 3 165.32 0.389 0
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图 3    浸渍炭床层 1%穿透时间与气流比速之间的关系

Fig. 3    Relationship between penetration time of impregnated
carbon bed 1% breakthrough and air flow rates
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Fig. 4    Breakthrough curves of freon 11 on impregnated carbon
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 2.2    氟利昂 11在浸渍炭中的脱附行为

 2.2.1    气流比速对脱附行为的影响

空气吹扫气流比速对氟利昂 11脱附的影响见图 5、图 6和表 4，出口气流中氟利昂 11质量浓

度随时间的变化关系呈半抛物线关系。浸渍炭床层对氟利昂 11的脱附经过先快速后慢速的过程，

床层出口端氟利昂 11质量浓度在脱附操作开始阶段很快达到浓度峰值。在接近脱附平衡阶段，脱

附曲线表现出拖尾的特征。反向吹扫脱附造成靠近脱附气流进口端床层被吸附的吸附质分子被吹

扫脱附后随气流方向向下扩散，从而被再次吸附。同时，部分吸附在弱吸附位点上的吸附质分子

随气流流出，并且在强吸附位点上吸附的吸附质分子脱附速度偏慢。因此，随着脱附过程的进

行，氟利昂 11质量浓度缓慢减小并呈现拖尾的趋势。

通过对脱附曲线进行积分，利用式 (1)求
得不同脱附时间下对应的脱附量，进而得到

氟利昂 11气体脱附操作时间和床层中氟利昂

11脱附效率的关系曲线  (图 6) 。在不同气流

比速下，床层中氟利昂 11脱附率的变化情况

基本一致。经过一段时间的处理后，床层中

氟利昂 11气体的去除率达到约 80%。当脱附

气流比速为 0.8 L·min−1·cm−2 和 1.2 L·min−1·cm−2

时，在吹扫脱附的初始阶段，床层中氟利昂

11的脱附速度相较于其他气流比速条件更

快。另外，在 0.8 L·min−1·cm−2 气流比速下，氟

利昂 11脱除效果较好，脱附率达到 83.49%。

因此，在研究其他因素对床层中氟利昂 11气体的脱除效率影响时，选取 0.8 L·min−1·cm−2 的脱附气

流比速为实验条件。

采用 LDF方程和 Freundlich方程对脱附曲线进行拟合 (表 4) ，计算得到脱附速率常数 k随气流

比速的升高而增大。这是由于随着脱附气流比速的增大，脱附的氟利昂 11分子外扩散阻力降低，

传质速率加快 [21]。当气流比速从 0.8 L·min−1·cm−2 提升至 1.2 L·min−1·cm−2 时，出口氟利昂 11质量浓

度达到 0.588 7mg·m−3 所需时间 texp 由 140.6 min缩短至 70.7 min。表 4表明，受脱附气流比速单个因

素影响，床层中气体吸附质脱附曲线较为符合 LDF脱附动力学方程，相关系数达到 0.98以上。然

而，Freundlich方程拟合得到的相关系数偏低，为 0.953 0~0.972 9，这与 Freundlich模型适用于描述

多个影响因素控制的过程有关。
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图 5    不同脱附气流比速下氟利昂 11在浸渍炭床层的脱附曲线

Fig. 5    Desorption curves of freon 11 on impregnated carbon bed at different desorption air flow rates
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 2.2.2    温度对脱附行为的影响

吹扫脱附温度对氟利昂 11脱附的影响见

图 7、图 8和表 5。随着脱附温度上升，出口

氟利昂 11浓度峰值依次增大，且开始一段时

间内脱附曲线的浓度变化较快。特别是脱附

温度为 40 ℃ 时，脱附曲线最高点质量浓度达

到 155.16 mg·m−3，操作过程的脱附曲线浓度

下降得很快，这有利于脱附操作的快速进行[30]。

床层中吸附质脱附率随脱附操作时间变化曲

线图 8显示。在 20~35 ℃ 时，平衡脱附率基

本一致；在 40 ℃ 时，脱附速率和平衡脱附率

大大提高，平衡脱附率为 91.84%。

为研究不同脱附温度下的脱附动力学，

采用 LDF方程和 Freundlich方程对脱附曲线进

行拟合分析，计算结果列于表 5。相比于 Freund-
lich方程，LDF方程能更好拟合温度条件的脱

附数据。LDF方程对实验结果拟合的相关系

数为 0.989 7~0.996 9，而 Freundlich方程拟合

的相关系数范围为 0.926 8~0.982 5。随着脱附

温度的升高，脱附速率常数依次增大，是由

于脱附是吸热反应，提高温度有利于反应的

进行，内部分子的热运动加剧，导致脱附速

率增大。另外，当脱附温度从 20 ℃ 提升至

表 4    不同气流比速下拟合方程参数和实验值

Table 4    Parameters of the fitting equation and experimental values at different air flow rates

比速/
(L·min−1·cm−2)

实验结果 LDF拟合结果 Freundlich拟合结果

Qexp/(mg·g−1) texp/min ηe/% k/h−1 Qe/(mg·g−1) R2 拟合方程 R2

0.6 0.333 140.6 80.74 1.73 0.340 0.989 9 lnc=−0.55lnt+1.70 0.953 0

0.8 0.344 98.3 83.49 2.46 0.345 0.996 9 lnc=−0.43lnt+3.73 0.926 8

1.0 0.327 88.3 79.26 2.61 0.330 0.995 6 lnc=−0.52lnt+3.51 0.972 9

1.2 0.328 70.7 79.41 3.24 0.328 0.989 5 lnc=−0.52lnt+3.39 0.964 9

　　注：texp为氟利昂11气体质量浓度降到0.588 7 mg·m−3时对应的时间；ηe为达到脱附平衡时的脱附率；Qexp为实验条件下平衡脱附

量；Qe为LDF方程拟合得到的平衡脱附量。

表 5    不同温度下拟合方程参数和实验值

Table 5    Parameters of the fitting equation and experimental values of the fitting equation at different temperatures

温度/ ℃
实验结果 LDF拟合结果 Freundlich拟合结果

Qexp/(mg·g-1) texp/min ηe/% k/h-1 Qe/(mg·g-1) R2 拟合方程 R2

20 0.347 116.0 84.00 2.06 0.338 0.989 7 lnc=−0.53lnt+3.70 0.960 9

25 0.346 101.0 83.98 2.44 0.338 0.994 4 lnc=−0.54lnt+3.84 0.952 3

30 0.344 98.3 83.49 2.46 0.345 0.996 9 lnc=−0.43lnt+3.73 0.926 8

35 0.341 81.0 82.69 3.73 0.336 0.996 9 nc=−0.56lnt+4.03 0.951 9

40 0.379 71.0 91.84 5.49 0.373 0.989 7 lnc=−0.66lnt+4.20 0.982 5
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图 7    不同脱附温度下氟利昂 11在浸渍炭床层的

脱附曲线

Fig. 7    Desorption curves of freon 11 on impregnated carbon
bed at different desorption temperatures
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Fig. 8    The desorption rate of freon 11 on impregnated carbon
bed at different desorption temperatures
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30 ℃ 时，出口氟利昂 11质量浓度达到 0.588 7 mg·m−3 所需时间 texp 由 116.0 min缩短至 98.3 min。由

于工业上机械泄露现场测试一般在常温下进行，25 ℃ 和 30 ℃ 时的脱附处理时间 texp 接近，氟利昂

11脱除率均达到 83%，故工业上进行机械泄露测试对氟利昂 11的最佳脱附温度为 25~30 ℃。

 2.2.3    床层含水率对脱附行为的影响

床层含水率对氟利昂 11在浸渍炭床层脱

附行为的影响见图 9、图 10和表 6。床层含水

率对吹扫脱附影响效果显著。氟利昂 11出口

浓度峰值随床层含水率的增大而升高，当床

层含水率从 0%增加到 22%时，脱附气体中氟

利 昂 11质 量 浓 度 峰 值 从 50.62  mg·m−3 增 至

387.34  mg·m−3，而脱附时间 texp 从 98.3  min缩

短到 75.2 min，随床层含水率的增加变化幅度

不大。相比于干燥床层，含水床层对气体吸

附质的脱除效果更好。干燥床层对氟利昂

11的脱附率为 83.49%，而床层含水率 22%时

对氟利昂 11的脱附率达到了 95.86%。分析可

能是由于水分子占据强吸附位点，由于氢键

作用和活性炭之间相互作用力更强，所需脱

附能量高，而氟利昂 11占据弱吸附位点，脱

附能量低，相比于水分子更容易发生脱附 [31]。

较高的床层含水率导致脱附能垒低的弱吸附

位点上的吸附质分子更容易发生脱附，故随

着床层含水率升高，氟利昂 11的平衡脱附率

提高。

由线性驱动力 LDF模型和 Freundlich动力

学模型的分析结果可发现：在含水率较低

时，LDF动力学模型的拟合度高；当高含水

率时，Freundlich模型的拟合度更高。含水率从 5%增加到 22%时，LDF模型拟合的相关系数从

0.981 3下降到 0.936 5。与 Freundlich模型的拟合结果相比较，含水率为 22%时拟合度为 0.984 6，
拟合度高于 LDF方程。这是由于随着含水率的升高，多因素控制的影响效果更显著。

 

表 6    不同床层含水率下拟合方程参数和实验值

Table 6    Parameters of fitting equation and experimental values under different bed water content

床层含水率
实验结果 LDF拟合结果 Freundlich拟合结果

Qexp/(mg·g−1) texp/min ηe/% k/h−1 Qe/(mg·g−1) R2 拟合方程 R2

0 0.344 98.3 83.49 2.46 0.345 0.996 9 lnc=−0.43lnt+3.73 0.926 8

5% 0.366 92.7 93.04 4.48 0.355 0.981 3 lnc=−1.41lnt+5.29 0.926 9

10% 0.344 87.7 91.60 5.18 0.330 0.966 6 lnc=−1.42lnt+5.52 0.949 0

22% 0.324 75.2 95.86 10.27 0.308 0.936 5 lnc=−1.46lnt+5.61 0.984 6
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图 9    不同床层含水率下氟利昂 11在浸渍炭床层的

脱附曲线

Fig. 9    Desorption curve of freon 11 on impregnated carbon at
different bed moisture content
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Fig. 10    Desorption rates of freon 11 on impregnated carbon
with different bed moisture content
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 3    结论

1) 浸渍炭对氟利昂 11的吸附动力学主要受外扩散控制，随着气流比速的增大，吸附速率加

快，饱和吸附容量保持不变。浸渍炭床层对低浓度氟利昂 11的 1%穿透时间与气流比速的定量关

系为 lgt=1.64-1.48lgv。
2) 随着气流湿度的升高，水分子和吸附质分子的竞争吸附加剧，穿透曲线卷起程度变大，吸

附速率不断增大，穿透时间逐渐缩短，饱和吸附容量显著降低。

3) 浸渍炭对氟利昂 11的脱附速率与气流比速、脱附温度和床层含水率呈正相关，气流比速为

0.8 L·min−1·cm−2 时，氟利昂 11的脱除效果最佳，工业上进行机械泄露测试对氟利昂 11的脱附温度

推荐 25~30 ℃。

4) LDF方程能够较好的拟合温度或气流比速单因素条件下氟利昂 11的脱附曲线。对于床层含

水率条件的脱附数据，低床层含水率时，LDF方程的拟合度高，而含水率较高时，Freundlich方程

的拟合效果较好。
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The adsorption and desorption behavior of freon 11 on impregnated activated
carbon bed
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Abstract    The adsorption and desorption behavior of low concentration freon 11 gas on impregnated activated
carbon was studied. The effects of air flow rate and air flow humidity on the adsorption penetration of freon 11
on impregnated carbon bed were investigated,  and the adsorption kinetics  was described by Wheeler  equation
and  Yoon-Nelson  equation.  The  influence  mechanism  of  desorption  temperature,  air  flow  rate  and  bed  water
content  on  freon  11  removal  was  discussed.  LDF  and  Freundlich  desorption  kinetics  models  were  used  to
describe  the  desorption  process.  The  results  showed  that  the  adsorption  kinetics  of  freon  11  on  impregnated
carbon was mainly controlled by external diffusion. The quantitative relationship between 1% penetration time
and air flow rate was determined. The influence of humidity effect on the adsorption behavior of freon 11 was
reflected  in  the  curl  of  the  breakthrough curve  caused by competition  between freon 11 and water  molecules.
The desorption rate of freon 11 was positively correlated with the desorption temperature, air flow rate and bed
water content.  A  desorption  temperature  at  25~30  ℃ and  a  air  flow  rate  of  0.8  L·min−1·cm−2  were  the  best
conditions for mechanical leakage test of desorption. The research results can provide important theoretical basis
and  technical  support  for  the  establishment  of  the  application  method  of  non-destructive  inspection  of
mechanical leakage in fixed bed adsorption device for the purification of toxic and harmful gas .
Keywords    adsorption; desorption; impregnated carbon; freon 11; filter leakage
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