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摘  要：菱镁矿煅烧参数设计是调控产物活性的关键，产物活性及水化动力学是其利用过程中的重要特性。利用

田口试验方法对菱镁矿煅烧参数进行优化。结果表明：试验优化条件为煅烧温度 650 ℃，保温时间 90 min，升温

速率 20 ℃/min及粒径大小 42 μm。在此优化条件下产物水化率达到 58.37%(70℃水化 1 h)。各煅烧参数对产物活

性的影响由大到小的顺序为煅烧温度、粒度大小、保温时间、升温速率。优化产物中氧化镁晶粒较小，结晶度较

低，比表面积较大(71.55 m2/g)；在优化产物水化过程中，升高温度可显著加快水化反应的进行；水化动力学过程

属于化学反应控制类型，反应的表观活化能为 27.94 kJ/mol。在较高温度条件下，动力学过程由化学反应控制类

型逐渐转变为内扩散控制类型。 
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菱镁矿是一种以碳酸镁为主要矿物组成的矿产资

源。全球探明的菱镁矿资源储量超过 100亿吨，主要

分布在中国、朝鲜、俄罗斯、斯洛伐克等国家。其中，

我国是菱镁矿储量最大的国家，约占全球总储量的

31%[1]。在菱镁矿矿产资源利用过程中，煅烧是最主

要的处理方法之一。煅烧主要分为电熔、重烧及轻烧

三大类[2]。电熔是菱镁矿在电炉中熔融后生成电熔镁，

其熔融温度在 2500~3000 ℃之间；重烧是在

1400~1700℃温度范围内，将碳酸镁分解产物氧化镁

烧结成结构致密的重烧镁。获得的电熔镁及重烧镁主

要用于制备耐火材料。轻烧的温度范围在 700~1200℃

之间，获得的轻烧镁具有活性高、质量轻及用途广等

特点，被广泛应用于建材、化工、医药食品、农业及

环保等行业。 

菱镁矿轻烧主要包括碳酸镁分解及氧化镁结晶两

个过程，通常这两个过程同时进行。由此所引起的分

解及结晶程度的差异是造成产物活性差别的主要原

因。从工艺角度分析，煅烧参数的设计是影响煅烧过

程中碳酸镁分解及氧化镁结晶程度的主要因素。因此，

通过调节煅烧参数可以实现对产物活性的调控。目前， 

研究主要集中在对煅烧温度、保温时间及粒度大小等

单因素对产物的物相及活性的影响[3−5]，从这些因素的

综合与交互影响角度进行系统的研究较少。 

煅烧产物活性是评价轻烧产物质量的主要指标。

目前，产物活性的表征与评价方法主要有柠檬酸法、

碘吸附法、水化法等[6]。其中，柠檬酸法滴定终点的

判断受菱镁矿原矿中铁杂质溶出的影响较大。碘吸附

法实验操作过程繁杂，实际应用较少。水化法直接利

用了产物与水反应的质量变化来表征产物的活性，可

以更直观地反映产物的反应活性，具有简单及易于操

作的优点。在水化过程中，化学反应及扩散都是重要

的过程。两个过程的相对快慢是判断水化动力学的关

键所在。目前，对于产物水化动力学过程分析依然存

在较大的争议。部分学者研究结果表明产物的水化过

程受内扩散控制[7]，而另一些学者则认为受化学反应

控制[8−9]。因此，产物水化动力学过程依然需要进行深

入的分析及探究。 

田口试验方法是一种基于田口理论的高效系统化

的优化设计方法[10]。该方法采用直交表设计安排试验

参数，利用信噪比(Z)判定产品的品质指标，可提高多 
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参数交互影响条件下的试验效率，增加试验设计的科

学性。同时，田口试验方法的优化结果在实际应用中

具有较好的重现性，因此被广泛应用于溶解 [11]、材料

合成[12−13]等领域试验参数的优化。然而，其应用于菱

镁矿煅烧参数优化及产物活性调控的研究还未见报

道。本文作者利用田口试验方法对菱镁矿轻烧过程参

数进行设计，以水化活性为指标优化了煅烧参数，并

对优化产物的水化动力学过程进行深入的分析及探

究，以期为菱镁矿的矿产资源利用提供更多的试验及

理论依据。 

 

1  实验 

 

1.1  实验原料 

实验所用菱镁矿由辽宁丰华实业有限公司提供。

X 射线衍射(XRD)分析结果显示其主要物相为碳酸

镁，其中的钙、硅杂质分别以白云石及滑石相存在(见

图 1)。采用 X射线荧光光谱(XRF)分析得出其化学成

分，结果如表 1所列。 

 

 

图 1  菱镁矿 XRD谱 

Fig. 1  XRD pattern of magnesite 

 

表 1  菱镁矿样品化学成分 

Table 1  Chemical composition of magnesite (mass 

fraction, %) 

MgO CaO Al2O3 SiO2 MnO2 Fe2O3 
LOI 

(1000 ℃)

44.82 1.01 0.21 3.57 0.06 1.71 49.15 

 

1.2  实验过程 

1.2.1  菱镁矿煅烧试验 

菱镁矿经破碎粉磨过筛至一定粒径，按照田口试

验方法设定的煅烧参数，置于马弗炉 (Carbolite 

RHF14/3)中进行煅烧，自然冷却后获得煅烧产物样

品。菱镁矿煅烧分解过程主要发生如下反应： 
 
MgCO3→MgO+CO2↑                         (1) 
 
1.2.2  产物表征 

采用 X射线衍射分析产物的主要物相组成，结合

衍射特征峰半峰宽及 Scherrer 公式计算其中的氧化镁

晶粒大小。使用场发射扫描电镜(SEM)分析产物的表

观形貌。利用 N2吸脱附 BET 比表面积测量法测定产

物的比表面积。 

1.2.3  煅烧产物水化活性测定 

采用水化法(70 ℃)测量煅烧产物的活性。将样品

及瓷坩埚置于 50℃恒温箱中干燥 30 min。用瓷坩埚准

确称量 1 g上述试样(w0)，加入 4 mL超纯水，均匀搅

拌后置于 70 ℃恒温箱中保温 60 min，再升温至 150℃

烘干 20 min，冷却后称量水化样品的质量(w1)。产物

水化反应如下： 
 
MgO+H2O→Mg(OH)2                         (2) 
 
煅烧产物水化活性可用其中的 MgO 水化率(X)来

表示，其计算公式如式(3)所示： 
 

1 0 1 2

0 2

40.30( ) 40.30( )
100%= 100%

18.02 18.02

w w m m
X

w m

 
    

(3) 

1.2.4  优化产物水化动力学试验 

称取 3.0 g优化产物，加入至装有 100 mL超纯水、

已经恒温(20、35、50、65 ℃)的锥形瓶，在一定的磁

力搅拌速率下(0、300、600、900 r/min)水化一定时间

(0.5、1、1.5、2.0、2.5、3 h)。将水化后悬浮液抽滤，

用无水乙醇清洗，再将水化样品置于 105 ℃鼓风干燥

箱中烘干。称量干燥后的水化样品(m1)，置于马弗炉

中于 500 ℃煅烧 1.5 h，称量煅烧后的质量 m2，优化

产物的水化率按照式(3)计算。 

 

1.3  田口试验方法 

田口试验方法利用信噪比(Z)来衡量产品质量指

标的波动性，将质量指标作为产品质量特性的评价标

准。质量特性有 3种类型的信噪比：1) 望目特性：即

质量指标越接近目标值越好；2) 望小特性：即质量指

标越靠近下限值越好；3) 望大特性：即质量指标越靠

近上限值越好[14]。本试验中的质量特性为水化活性，

符合望大特性信噪比，其计算公式如下： 
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式中：n为实验的总次数；yi为第 i组实验条件下的指

标值，表示第 i组煅烧试验产物的水化率。 

 

2  结果与讨论 

 

2.1  煅烧参数的田口优化 

煅烧试验选取了煅烧温度、保温时间、升温速率

及粒度大小 4个工艺参数作为考察因子，分别以 A、

B、C、D表示，每个因子选择 4个水平。根据田口试

验方法，选择 L16(4
4) 直交表设计安排煅烧试验，分别

对每组参数条件进行两次试验。表 2所列为因子水平

表，试验设计安排及结果如表 3所列。 

 

表 2  田口试验方法因子水平表 

Table 2  Factors and levels of Taguchi method 

Level 

No. 

A, calcination 

temperature/℃ 

B, residence 

time/min

C, heating 

rate/(℃·min−1) 

D, particle

size/μm

1 500 30 5 1550 

2 650 60 10 462 

3 700 90 15 135 

4 800 120 20 42 

 

根据正交试验结果计算了不同因素不同水平的信

噪比，获得各影响因子的平均效应(见图 2)。结果显示，

随着煅烧温度的升高，产物水化活性信噪比呈现先增

大后减小的规律；当煅烧温度从 500 ℃升高至

650 ℃，其平均信噪比由 0.66增加至 2.16，此后随着

煅烧温度的升高，信噪比出现缓慢下降的趋势，下降

至 800℃时的 2.00。随保温时间的变化信噪比出现类

似的变化规律，但其变化的幅度较小。信噪比最大值

为 1.76(保温时间 90 min)，比最小值(1.69)增加了

0.7(保温时间 30 min)。当升温速率由 5 ℃/min增加至

20 ℃/min，信噪比由 1.70 增加至 1.75；而当粒度由

1550 μm下降至 42 μm，信噪比由 1.63增加至 1.83，

最大值出现在较大的升温速率、较小的粒度条件下。

基于以上田口试验方法的分析，可以确定最优化的煅

烧条件为 A2 B3 C4 D4。即，煅烧温度 650 ℃，保温

时间 90 min，升温速率为 20 ℃/min，粒度大小为 42 

μm。田口试验方法提供了最优化条件下产物指标的预

测方法[14]，根据预测方法计算得到优化产物水化率为

58.61%。在实际验证试验中，优化产物的实测水化率

约为 58.37%，与预测值较接近(见表 4)。这证明了利

用田口试验方法对煅烧参数进行优化设计是有效的，

在实际煅烧中产物活性具有较好的重现性。 

表 3  煅烧试验安排及结果 

Table 3  Arrangements and results of calcination experiments 

Technique

No. 

Level No. Hydration

rate/% 
Z 

A B C D 

1 1 1 1 1 0.36 0.53

2 1 2 2 2 0.90 0.50

3 1 3 3 3 7.68 0.79

4 1 4 4 4 9.58 0.83

5 2 1 2 3 43.22 2.23

6 2 2 1 4 55.04 2.30

7 2 3 4 1 47.86 1.99

8 2 4 3 2 53.49 2.13

9 3 1 3 4 56.82 2.02

10 3 2 4 3 52.65 2.18

11 3 3 1 2 51.97 2.11

12 3 4 2 1 35.60 1.98

13 4 1 4 2 45.99 1.98

14 4 2 3 1 40.08 2.00

15 4 3 2 4 43.70 2.15

16 4 4 1 3 46.25 1.87

 

方差分析可以计算出各因子对活性的贡献率[15]，

从而判断各因子对产物水化活性的影响大小。由表 4

的计算结果可知，各因子对产物水化活性影响由大到

小的顺序如下：煅烧温度、粒度大小、保温时间、升

温速率。其中煅烧温度的影响最为显著，其贡献率为

98.14%，最小的为升温速率，其贡献率仅为 0.07%。 

 

2.2  优化产物活性特征 

菱镁矿煅烧过程发生的主要是碳酸镁分解成氧化

镁同时释放出 CO2的过程，这是一个吸热反应过程。

在分解过程中，碳酸镁晶体中[CO3]结构单元的 C—O

键发生断裂，释放出 CO2，留下 O原子，使得这些位

置的化学组成发生了变化，形成了化学活化点[16]。在

此状态下的产物结晶度低，结构疏松，比表面积大，

晶体结构缺陷多，因而其化学活性高。当碳酸镁分解

基本完成后，随着煅烧温度的升高及保温时间的延长，

产物的晶体结构调整及生长占据主导地位。这是在外

部热力场的作用下，结构中分解留下的 O原子发生位

移，逐渐与Mg结合形成MgO晶体。此过程使得MgO

晶体结构逐渐趋于完善，晶体尺寸增大，化学活性逐

渐降低[4,7]。但当煅烧温度过低、保温时间过短及煅烧

颗粒粒度较大时，热量无法传导到颗粒内部，使得其

分解不充分，从而降低其活性。 
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图 2  因子平均效应 

Fig. 2  Average of Z ratios: (a) Calcination temperature; (b) Residence time; (c) Heating time; (d) Particle size 

 

表 4  优化参数水平、预测水化率及因子贡献率 

Table 4  Optimum working conditions, predicted hydration 

rate and contribution rate of factors 

Parameter 

No. 

Optimal level 

No. 

Optimal 

value 

Contribution 

rate/% 

A, calcination 

temperature 
2 650 ℃ 98.14 

B, holding time 3 90 min 0.20 

C, heating rate 4 20 ℃/min 0.07 

D, particle size 4 42μm 1.53 

Predicted 

hydration rate/% 
58.61 

Measured 

hydration rate/% 
58.37 

 

优化产物和 XRD 谱如图 3 所示。由图 3 可知，

经过田口试验方法优化的煅烧产物中碳酸镁物相的特

征峰已经完全消失，出现了氧化镁的特征峰，表明碳

酸镁已经完全分解。根据 2θ为 42.7°处氧化镁(200)晶 

 

图 3  优化产物的 XRD谱 

Fig. 3  XRD pattern of optimized calcined sample 

 

面的特征峰半高宽，由 Scherrer 公式计算得到其晶粒

大小为 13.8 nm。这表明生成的氧化镁晶粒小，产物结

晶度低。其表观形貌观察结果显示(见图 4)，颗粒表面

由密集微小颗粒覆盖，颗粒间布满了大小不一的气孔，

这与煅烧过程中碳酸镁的分解及氧化镁的结晶有关。 
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图 4  优化产物的 SEM像 

Fig. 4  SEM image of optimized calcined sample 

 

对优化产物进行的 BET比表面积分析结果显示，优化

产物的比表面积为 71.55 m2/g。这些分析表明产物中

氧化镁具有晶粒小、结晶度低及比表面积大的特点，

这是优化产物具有较高水化活性的原因。 

 

2.3  优化产物水化动力学分析 

菱镁矿煅烧产物水化过程主要是产物中的 MgO

与 H2O发生反应的过程。根据水化条件的不同，水化

动力学可以分为外扩散控制、内扩散控制和化学反应

控制 3 种类型[7, 17]。外扩散控制动力学模型可以考察

搅拌速率对氧化镁水化率的影响加以判断。若提高搅

拌速率可以显著提高水化率(40%~70%)，则水化过程

为外扩散控制[18]。实验结果显示(见图 5)，大幅度提高

搅拌速率并未获得较大的产物水化率，由此可以排除

优化产物水化过程为外扩散控制的可能性。 

进一步判断水化动力学过程常将水化率数据代入

内扩散以及化学反应的动力学方程进行拟合，通过相 

 

 

图 5  优化产物在不同搅拌速率下的水化率曲线 

Fig. 5  Hydration rate curves of optimized calcined sample at 

different stirring rates 

关系数来确定其动力学类型。各温度条件下优化产物

的水化率结果显示(见图 6)，水化温度对水化率的影响

较大，温度升高有利于水化率的提高。在 20 ℃及

35 ℃条件下水化时，水化率随着水化时间的延长而缓

慢增加；当温度升高至 50 ℃及 65 ℃时，水化率在水

化时间 0~2 h内增加较快，而在 2.0~3 h的时间段水化

率的幅度较小。将水化率数据同时代入内扩散动力学

方程[7]及氧化镁水化反应动力学方程[8]进行拟合 

内扩散动力学方程 
 

2 / 3( ) 1 2 / 3 (1 )f kt                       (5) 
 
氧化镁水化反应动力学方程 

 
ln(1 ) kt                                  (6) 

 
式中：f (α)为水化率函数；α为水化率；k为表观反应

速率常数；t为水化时间。 

不同温度下的水化率数据拟合结果显示(见图 7、

图 8及表 5)，内扩散控制动力学方程的线性相关系数

比化学反应动力学方程的线性相关系数要小。20 ℃ 

及 35 ℃条件下水化率数据均较好地符合了氧化镁水

化反应动力学方程，其相关系数均大于 0.98，而此条

件下的数据与内扩散动力学方程的拟合相关系数仅为

0.868及 0.952，由此可以初步推断其水化过程受化学

反应控制。但是 50 ℃及 65 ℃水化条件下水化率数据

与氧化镁水化反应动力学方程拟合的相关系数出现下

降的趋势，下降至 0.965 及 0.944(分别对应图 8 中拟

合直线 C1及 D1)，而与内扩散动力学方程的拟合相关

系数则增加至 0.954及 0.943。出现此现象的主要原因

是随着水化反应的进行，生成的微溶水化产物氢氧化

镁附着于未水化的氧化镁颗粒周围，阻止了新形成的

氢氧化镁的扩散及水分子进入到达氧化镁表面[9]，此 

 

 

图 6  优化产物在不同温度下的水化率曲线 

Fig. 6  Hydration rate curves of optimized calcined sample at 

different temperatures 
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图 7  内扩散动力学方程拟合结果 

Fig. 7  Fitting results of internal diffusion dynamics equation 

 

 

图 8  化学反应动力学方程拟合结果 

Fig. 8  Fitting results of chemical reaction dynamics equation 

 

时的水化过程进入了受扩散控制的过程。利用水化反

应动力学方程分别对 50 ℃水化温度、25 h的水化时

间条件下及 65 ℃水化温度、2.0 h的水化时间条件下

的水化率数据进行拟合，得到拟合直线 C2及 D2(见图

8)，其相关系数分别为 0.995及 0.986，这表明拟合结

果较好地符合了水化反应动力学方程。由此可以判断

在较高水化温度条件下，水化动力学是一个由化学反

应控制逐渐进入扩散控制的过程。 

 

表 5  动力学拟合相关系数 

Table 5  Correlation coefficient of dynamics equations 

Fitted equation 

Correlation coefficition 

20 ℃ 35 ℃ 
50 ℃  65 ℃ 

C1 C2  D1 D2

−ln(1−α) 0.994 0.983 0.965 0.995  0.944 0.986

1−2/3α−(1−α)2/3 0.868 0.952 0.954  0.943 

选取 20 ℃，35 ℃的拟合结果及 50 ℃的 C2 线

和 65℃的 D2线拟合结果，根据阿伦尼乌斯方程，进

行拟合求解出水化反应的活化能： 

aln ln
E

k A
RT

                               (7) 

式中：Ea为反应活化能；R 为摩尔气体常数；T 为热

力学温度；A为指前因子。 

将水化温度与水化速率常数 k进行拟合(见图 9)，

进而求得表观反应活化能为 27.94 kJ/mol。关于化学反

应活化能(Ec)与扩散控制活化能(Ed)判据
[19]：Ed＜25.12 

kJ/mol＜Ec，可以进一步确定拟合条件下煅烧优化产

物的水化反应为化学反应控制类型。而在较高的温度

条件下，水化动力学出现由化学反应控制逐渐转变为

内扩散控制的过程。 

 

 

图 9  反应速率常数与温度的关系 

Fig. 9  Relationship between k and temperature 

 

3  结论 

 

1) 利用田口试验方法对菱镁矿煅烧参数进行优

化。优化煅烧参数如下：煅烧温度为 650 ℃，保温时

间为 90 min，升温速率为 20 ℃/min及粒径大小为 42 

μm。此优化条件下产物 70 ℃水化 1 h 的水化率达

58.37%。各煅烧参数对产物活性的影响由大到小的顺

序如下：煅烧温度、粒度大小、保温时间、升温速率。

其中煅烧温度的影响最为显著，其贡献率为 98.14%；

升温速率影响最小，其贡献率仅为 0.07%。优化产物

中碳酸镁完全分解转化为氧化镁，其中的氧化镁晶粒

较小，结晶度低。优化产物比表面积 71.55 m2/g。 

2) 温度对优化产物的水化过程影响较大，升高水

化温度可显著加快水化反应的进行。水化反应属于化

学反应控制类型，其反应的表观活化能为 27.94 
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kJ/mol。在较高水化温度条件下，动力学过程由化学

反应控制逐渐进入内扩散控制。试验结果为菱镁矿的

矿产资源利用提供了更多的试验及理论依据。 
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hydration dynamics of optimized sample 
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Abstract: Parameters are important for activity controlling during magnesite calcination. The activity and hydration 

dynamics of calcined samples are crucial properties. Taguchi method was used to optimize the parameters in magnesite 

calcination. The results show that the optimized parameters are achieved at calcination temperature of 650 ℃, with 

heating rate of 20 ℃/min and residence time of 90 min, and the particle size is 42 μm. The optimal hydration rate reaches 

58.37% after hydrating at 70 ℃ for 1 h. The influences of parameters on activity decrease from high to low as 

calcination temperature, particle size, residence time, heating rate. The optimal sample contains small crystal of MgO 

with high specific surface area (71.55 m2/g). During hydration, elevated temperature accelerates significantly the 

hydration reaction. The apparent activation energy is 27.94 kJ/mol, indicating that the dynamics is controlled by 

hydration reaction. Hydration dynamics changes gradually from hydration reaction controlled towards internal diffusion 

controlled at higher temperature. 

Key words: magnesite; calcination parameter; Taguchi method; hydration dynamics 
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