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摘要：在固定床反应器中研究了利用燃煤电厂固废粉煤灰（ＦＡ）负载 Ｆｅ２Ｏ３所制备的 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 催化剂对气态 Ｈｇ０的脱除情况，发现 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ

具有较高的脱除 Ｈｇ０的能力．同时，考察了 Ｆｅ２Ｏ３负载量、温度、空速、Ｈｇ０浓度、烟气成分等对 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响．结果表明，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ

对 Ｈｇ０的脱除能力随 Ｆｅ２Ｏ３负载量（１％～１０％）的增加和温度（１２０～２００ ℃）的升高而增强；Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在较低的空速和 Ｈｇ０浓度条件下表现出

了更高的脱除 Ｈｇ０的活性；ＨＣｌ 和 Ｏ２促进了 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除，而 ＳＯ２和 Ｈ２Ｏ 抑制了 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除．逐级化学提取实验结果证

实，Ｆｅ２Ｏ３将 Ｈｇ０氧化为 Ｈｇ２＋的化合物并吸附在 ＦＡ 上，这是 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 具有较高的脱除 Ｈｇ０能力的原因．
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Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｇａｓ⁃ｐｈａｓｅ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ ａ ｆｌｙ ａｓｈ⁃ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ Ｆｅ２Ｏ３ ｃａｔａｌｙｓｔ （Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ） ｉｎ ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｆｌｕｅ ｇａｓ， ｉｎｃｌｕｄｉｎｇ ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｓ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ｌｏａｄｉｎｇ，
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Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ ｈａｄ ａ ｈｉｇｈ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ， ｗｈｉｃｈ ｉｎｃｒｅａｓｅｄ ｗｉｔｈ ａｎ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ｌｏａｄｉｎｇ （１％～１０％） ａｎｄ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ （１２０～２００ ℃）．

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ ｓｈｏｗｅｄ ｍｕｃｈ ｈｉｇｈｅｒ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ａｔ ａ ｌｏｗｅｒ ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ａｎｄ ｉｎｌｅｔ Ｈｇ０ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ． ＨＣｌ ａｎｄ Ｏ２ ｐｒｏｍｏｔｅｄ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｏｖｅｒ
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ ｗｈｉｌｅ ＳＯ２ ａｎｄ Ｈ２Ｏ ｉｎｈｉｂｉｔｅｄ ｉｔ． Ｓｅｑｕｅｎｔｉａｌ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ ｃｏｎｆｉｒｍｅｄ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｓｐｅｃｉａｔｉｏｎ ｏｆ Ｈｇ ｃａｐｔｕｒｅｄ ｏｖｅｒ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ ｗａｓ
ＨｇＯ， ｗｈｉｃｈ ｗａｓ ｍａｉｎｌｙ ａｔｔｒｉｂｕｔｅｄ ｔｏ ｔｈｅ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ａｃｔｉｖｉｔｙ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ．

Ｋｅｙｗｏｒｄｓ： ｆｌｙ ａｓｈ； Ｆｅ２Ｏ３； ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ； Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ

１　 引言（Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ）

燃煤烟气排放的 Ｈｇ 会对环境和人体造成严

重、持久的危害， 目前已引起人们的广泛关注

（Ｇｏｌｄｉｎｇ ｅｔ ａｌ．，２００７；Ｆｉｔｚｇｅｒａｌｄ ｅｔ ａｌ．，１９９８）．尽管汞

在煤中的含量很低，但由于煤的用量巨大，燃煤 Ｈｇ
排放成为环境汞污染的重要来源，约占全球每年人

为汞排放量的 ３０％（Ｈｓｉ ｅｔ ａｌ．，１９９８）．随着燃煤 Ｈｇ
污染问题的逐渐加重及人们环保意识的日益增强，
世界各国政府相继颁布了法律法规来限制燃煤电

厂的汞排放．美国国家环境保护局（ＥＰＡ）于 ２００５ 年

制定了清洁空气 Ｈｇ 排放法规来限制和减少燃煤电

厂 Ｈｇ 的排放（Ｕ．Ｓ．ＥＰＡ，２００５）．
我国是能源消耗大国，煤炭在一次能源结构中
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所占比例很大，且在今后相当长的一个时期内难以

改变，预计到 ２０１５ 年占 ６３％，２０５０ 年煤炭的利用仍

将占 ５０％以上（谢克昌，２００９）．我国煤炭利用以直

接燃烧（发电和供热）为主，因此，燃煤 Ｈｇ 污染问题

更加突出，不容忽视．我国在 ２０１２ 年 １ 月 １ 日发布

了新 修 订 的 《 火 电 厂 大 气 污 染 物 排 放 标 准 》
（ＧＢ１３２２３—２０１１），对火电厂汞的排放做出了明确

规定，将烟气中汞的排放值限定在 ０．０３ ｍｇ·ｍ－３ ．
燃煤烟气中 Ｈｇ 的形态主要有 ３ 种：气态 Ｈｇ０

（Ｈｇ０
ｇ ）、气态 Ｈｇ２＋ （Ｈｇ２＋

ｇ ） 和吸附于飞灰上的 Ｈｇｐ

（Ｇａｌｂｒｅａｔｈ ｅｔ ａｌ．，２０００）．其中，Ｈｇ２＋
ｇ 易溶于水，可以较

容易地通过湿式除尘或湿法脱硫装置脱除，Ｈｇｐ能

随飞灰一起被除尘装置脱除．Ｈｇ０
ｇ 占燃煤烟气中气

态 Ｈｇ 的 ２０％～５０％ （Ｓｅｎｉｏｒ ｅｔ ａｌ．，２０００），由于其挥

发性高和难溶于水的特性，难以被现有的污染物控

制装置脱除，因而成为燃煤烟气 Ｈｇ 污染控制研究

的重点和难点，但目前尚未形成经济有效的控制

技术．
目前研发的燃煤 Ｈｇ０排放控制方式主要是在烟

道中喷入活性炭粉末吸附气态 Ｈｇ０，将 Ｈｇ０
ｇ 转变为

Ｈｇｐ后再经除尘装置脱除．但此方法的工业应用仍存

在一些问题需要解决，如活性炭对 Ｈｇ０
ｇ 的吸附主要

是物理吸附，受烟气温度及烟气成分的影响很大．特
别是活性炭喷射需在除尘前进行，烟气的高温不利

于活性炭对 Ｈｇ０
ｇ 的吸附 （Ｍｉｌｌｅｒ ｅｔ ａｌ．，２０００；Ｆｅｅｌｅｙ

ｅｔ ａｌ．，２００５），使得活性炭对 Ｈｇ０
ｇ 的吸附能力较差，

导致活性炭的利用率低、消耗量大，运行成本很高

（Ｊｏｎｅｓ ｅｔ ａｌ．，２００７）．因此，经济有效的燃煤 Ｈｇ０
ｇ 污染

控制技术亟待开发利用．
研究表明，Ｆｅ２Ｏ３对 Ｈｇ０

ｇ 具有一定的氧化活性，
可将 Ｈｇ０

ｇ 氧化为较易脱除的 Ｈｇ２＋
ｇ ，这主要是由于铁

具有多价性，电子容易迁移，因此，具有较高的催化

氧化活性 （Ｋａｍａｔａ ｅｔ ａｌ．，２００９；Ｗｕ ｅｔ ａｌ．，２００８）．粉
煤灰是燃煤烟气中收捕下来的细灰，也是燃煤电厂

排出的主要固体废物，研究发现，其对烟气中的 Ｈｇ０
ｇ

具有一定的吸附能力，特别是粉煤灰中所含的Ｆｅ２Ｏ３

对其吸附 Ｈｇ０
ｇ 具有促进作用，且受到粉煤灰粒径及

其主要化学成分等因素影响 （Ｄｏｎａｔｅｌｌｏ ｅｔ ａｌ．，２０１２；
Ｌｉ ｅｔ ａｌ．，２０１２；Ｋｏｓｔｏｖａ ｅｔ ａｌ．，２０１１；Ａｂａｄ⁃Ｖａｌｌｅ ｅｔ ａｌ．，
２０１１；Ｄｕｎｈａｍ ｅｔ ａｌ．，２００３）．因此，本研究通过负载

Ｆｅ２Ｏ３到粉煤灰制备 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 催化剂用于脱除气

态 Ｈｇ０，研究 Ｆｅ２Ｏ３负载量、温度、空速、Ｈｇ０浓度和烟

气成分等对 Ｆｅ２ Ｏ３ ／ ＦＡ 脱 除 Ｈｇ０ 的 影 响， 并 对

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ上吸附 Ｈｇ 的形态进行分析表征．

２　 材料与方法（Ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ｍｅｔｈｏｄｓ）

２．１　 催化剂制备

粉煤灰来源于中石化安庆分公司热电厂，主要

化学成分为 ４８． ２９％ ＳｉＯ２、 ２１． ６４％ Ａｌ２ Ｏ３、 ３． ０５％
Ｆｅ２Ｏ３、２０．３３％ ＣａＯ、４．３７％ Ｃ，实验所用粒径为２５０～
３５０ μｍ． 将 粉 煤 灰 等 体 积 浸 渍 在 一 定 浓 度 的

Ｆｅ（ＮＯ３） ３溶液中，在室温静置 ２ ｈ，然后依次在 ５０
℃干燥 ５ ｈ，１１０ ℃干燥 ５ ｈ，最后在一定温度 Ａｒ 气
氛中煅烧 ５ ｈ，制备了Ｆｅ２Ｏ３ 负载量为 １％ ～ １０％的

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 催化剂，并根据Ｆｅ２Ｏ３负载量标记为 Ｆｅｘ ／
ＦＡ，如 Ｆｅ２Ｏ３ 负载量为 １０％ 的 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 标记为

Ｆｅ１０ ／ ＦＡ．
２．２　 Ｈｇ０的脱除实验

Ｈｇ０的脱除实验在固定床石英管反应器中进行

（图 １），催化剂装填量为 ０．２ ｇ，反应温度为 １２０ ～
２００ ℃ ．实验气氛为 Ｎ２＋６．３％ Ｏ２和含有一定浓度烟

气成分的 Ｎ２，Ｈｇ０浓度为 ４２０ μｇ·ｍ－３，气体总流量为

１０５ ｍＬ·ｍｉｎ－１，空速约为 １５０００ ｈ－１ ．Ｈｇ０蒸气由汞渗

透管 （美国 ＶＩＣＩ 公司） 产生，通过改变水浴温度及

载气流量，可以产生不同浓度的 Ｈｇ０蒸气．催化剂在

反应器中程序升温至设定温度后，开始通入含 Ｈｇ０

的 Ｎ２＋Ｏ２或含有一定浓度烟气成分的 Ｎ２进行恒温

吸附，吸附时间为 ４ ｈ．反应器出口气体通过一个常

温活性炭床层后排空．

图 １　 Ｈｇ０脱除实验装置（１．转子流量计；２．质量流量计；３．水浴；
４．气体混合室；５．加热带；６．汞渗透管；７．反应器；８．电炉；９．
石英棉；１０．催化剂；１１．温度控制仪；１２．活性炭）

Ｆｉｇ．１　 Ｓｃｈｅｍａｔｉｃ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ａｐｐａｒａｔｕｓ

２．３　 分析表征

催化剂的 Ｈｇ 吸附量为脱除 Ｈｇ０前、后催化剂上

Ｈｇ 含量的差值，根据中国国家标准 ＧＢ ／ Ｔ １６６５９—
１９９６，采用 Ｈ２ＳＯ４＋ＨＮＯ３对样品进行消解后，经原子

荧光光谱仪 （ＡＦＳ） 测得．为了讨论方便，本文引入

脱除效率 Ｅ 的概念，定义为一定时间内催化剂上吸
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附的 Ｈｇ０量与进入反应器的 Ｈｇ０量的百分比，即：
Ｅ＝ ［Ｈｇ０

ａｄｓｏｒｂｅｄ ／ Ｈｇ０
ｉｎｌｅｔ］×１００％

采用逐级化学提取实验测定吸附 Ｈｇ０后 ＦＡ 和

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 样品上 Ｈｇ 的形态 （Ｂｌｏｏｍ ｅｔ ａｌ．，２００３）．
将吸附 Ｈｇ０后样品依次经过 ５ 个溶液进行化学提

取：二次去离子水可提取水溶性的汞化合物；０． １
ｍｏｌ·Ｌ－１ ＣＨ３ＣＯＯＨ＋０．０１ ｍｏｌ·Ｌ－１ ＨＣｌ 可提取可溶于

“胃酸”溶液的汞化合物；１ ｍｏｌ·Ｌ－１ ＫＯＨ 可提取有

机汞；１２ ｍｏｌ·Ｌ－１ ＨＮＯ３可提取元素汞；王水可提取

汞的硫化物和硒化物．液固比为 １００ ／ １，样品在室温

下不断搅拌提取 １８ ～ ２２ ｈ．样品依次经过一种提取

溶液提取 ２ 次，提取液中的 Ｈｇ 含量利用原子荧光

光谱仪测定．本文中的实验数据均为 ３ 次测量的平

均值，相对标准偏差小于 ５％．

３　 结果与讨论 （Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

３．１　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除

图 ２　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 与 ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除能力对比

Ｆｉｇ．２　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ ａｎｄ ＦＡ

图 ２ 为 Ｎ２ ＋ Ｏ２ 气氛中，不同 Ｆｅ２Ｏ３ 负载量的

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在温度为 １５０ ℃、Ｈｇ０浓度为 ４２０ μｇ·ｍ－３

条件下对 Ｈｇ０脱除 ４ ｈ 的结果．可以看出，载体 ＦＡ 对

Ｈｇ０的脱除能力较低，４ ｈ 的脱除效率仅为 １７％，这
缘于 ＦＡ 对 Ｈｇ０ 的吸附主要是物理吸附的结果

（Ａｂａｄ － Ｖａｌｌｅ ｅｔ ａｌ．， ２０１１； Ｄｕｎｈａｍ ｅｔ ａｌ．， ２００３）．
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除能力明显高于 ＦＡ，这显然

是与其上负载的Ｆｅ２Ｏ３有关，可能主要缘于Ｆｅ２Ｏ３对

Ｈｇ０的催化氧化作用（Ｋａｍａｔａ ｅｔ ａｌ．，２００９；Ｗｕ ｅｔ ａｌ．，
２００８），这与文献中报道的Ｆｅ２Ｏ３对 Ｈｇ０具有氧化作

用的结果一致． 此外，随着 Ｆｅ２Ｏ３ 负载量的增加，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除能力增强．Ｆｅ２Ｏ３的负载量由

１％增加到 １０％， Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０ 的脱除效率由

２６％增高到 ４５％．因此，以下实验以Ｆｅ２Ｏ３负载量为

１０％的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 为例，考察了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在不同的

反应温度、空速、Ｈｇ０ 浓度和烟气成分下对 Ｈｇ０ 的

脱除．
３．２　 温度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

图 ３ 为 Ｆｅ１０ ／ ＦＡ 在不同反应温度 （１２０、１５０、
１８０ 和 ２００ ℃）条件下对 Ｈｇ０脱除 ４ ｈ 的结果．可以

看出，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除能力随温度的升高而

增强．温度从 １２０ ℃升高到 １５０ ℃，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０

的脱除效率增幅较大，由 ３１％升高到 ４５％．继续升高

温度至 １８０ ℃和 ２００ ℃，Ｈｇ０的脱除效率分别升高至

４８％和 ４９％，增幅较小．因催化剂制备过程的煅烧温

度（３００ ℃） 远高于实验温度 （１２０ ～ ２００ ℃），粉煤

灰的孔隙结构在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除过程中不

会发生明显变化，因此，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除效

率随温度变化的趋势可能缘于Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的

脱除是Ｆｅ２Ｏ３的氧化作用和 ＦＡ 的吸附作用的共同

结果．随温度升高，Ｆｅ２Ｏ３的氧化活性会增强，而 ＦＡ
的吸附作用会减弱 （包括 ＦＡ 上吸附 Ｈｇ 的脱附），
两者在不同温度下发挥的作用程度不同而构成了

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除结果．图 ３ 中 Ｈｇ０的脱除效

率随温度的变化趋势表明，在排烟温度 （１２０ ～ ２００
℃） 范围内，Ｆｅ２Ｏ３的氧化作用在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的

脱除过程中起到了主要作用，这与 Ｗａｎｇ 等（２０１２）
的研究结果是一致的．

图 ３　 温度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

Ｆｉｇ．３　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ

３．３　 空速对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

图 ４ 为 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在温度为 １５０ ℃、空速分别为

５０００、８０００、１２０００ 和 １５０００ ｈ－１条件下对 Ｈｇ０脱除 ４
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ｈ 的结果．可以看出，随着空速降低，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对

Ｈｇ０的脱除效率提高．空速由 １５０００ ｈ－１降低至 ５０００
ｈ－１，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０ 的脱除效率由 ４５％ 升高至

５４％．这主要是由于空速降低，增加了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 与

Ｈｇ０的接触时间，提高了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 催化剂表面上

Ｆｅ２Ｏ３的利用率，进而提高了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０ 的脱

除效率，这与文献中报道的空速对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ 脱除

ＳＯ２和 ＣｕＯ ／ ＡＣ 脱除 Ｈｇ０ 的影响一致 （马建蓉等，
２００１；Ｗａｎｇ ｅｔ ａｌ．， ２０１３ ）． 图 ４ 中 的 结 果 表 明，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ在常规的工业烟气净化运行空速条件下，
具有良好的脱除 Ｈｇ０的效果．

图 ４　 空速对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

Ｆｉｇ．４　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ

３．４　 Ｈｇ０浓度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

为了进一步评价Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在实际燃煤烟气所

含的 Ｈｇ０浓度范围内 （１～３５ μｇ·ｍ－３） （Ｓｅｒｒｅ ｅｔ ａｌ．，
２０００） 对 Ｈｇ０的脱除能力，进行了 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在温度

为 １５０ ℃、 不 同 Ｈｇ０ 浓 度 （ ２１、 １９５、 ２５０ 和 ４２０
μｇ·ｍ－３）条件下脱除 Ｈｇ０的实验，结果示于图 ５．可以

看出，较低的 Ｈｇ０浓度条件下，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 获得了更

高的脱除 Ｈｇ０的效率．Ｈｇ０浓度由 ４２０ μｇ·ｍ－３降低到

２１ μｇ·ｍ－３，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除效率由 ４５％升

高到 ６２％．这表明Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在较宽的 Ｈｇ０浓度范围

内具有较高的脱除 Ｈｇ０的能力，在实际燃煤烟气所

含的 Ｈｇ０浓度范围内具有良好的脱除 Ｈｇ０的效果．
３．５　 烟气成分对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

燃煤烟气中的重要成分 Ｏ２、ＳＯ２、ＨＣｌ、Ｈ２Ｏ 可能

会对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０产生影响．因此，图 ６ 对比了

Ｎ２、Ｎ２ ＋ ６． ３％ Ｏ２、Ｎ２ ＋ １５００ ｐｐｍ ＳＯ２、Ｎ２ ＋ ５０ ｐｐｍ
ＨＣｌ、Ｎ２ ＋ ５％ Ｈ２ Ｏ 气氛中， Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 在温度为

１５０ ℃条件下对 Ｈｇ０脱除 ４ ｈ 的结果．可以看出，ＨＣｌ

图 ５　 Ｈｇ０浓度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

Ｆｉｇ．５　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ Ｈｇ０ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ

和 Ｏ２对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０具有促进作用，而 ＳＯ２和

Ｈ２ Ｏ 抑 制 了 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０ 的 脱 除． ＨＣｌ 对

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ脱除 Ｈｇ０的促进作用可能缘于其可吸附在

Ｆｅ２Ｏ３活性位上，进而与气相中或吸附在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ
上的 Ｈｇ０反应，从而增强了 Ｈｇ０的氧化 （Ｗｕ ｅｔ ａｌ．，
２００８）．Ｏ２的促进作用与文献中报道的其对金属氧化

物氧化 Ｈｇ０的促进作用是一致的，主要是通过向氧

化 Ｈｇ０后失去氧化活性的金属氧化物提供氧而使其

恢复氧化活性 （ Ｗａｎｇ ｅｔ ａｌ．， ２０１０； Ｐｒｅｓｔｏ ｅｔ ａｌ．，
２００６）．ＳＯ２的抑制作用主要是由于其可吸附到Ｆｅ２Ｏ３

活性位上并与之反应生成 Ｆｅ２（ＳＯ４）３，消耗了可吸附

氧化 Ｈｇ０的Ｆｅ２Ｏ３活性位 （马建蓉等，２００１；Ｍａ ｅｔ ａｌ．，
２００３）． Ｈ２ Ｏ 的抑制作用主要是由于其可吸附到

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 上，与Ｈｇ０在Ｆｅ２Ｏ３活性位上存在竞争吸附，
影响了 Ｈｇ０的吸附并进而影响了 Ｈｇ０的氧化 （Ｍａ ｅｔ
ａｌ．，２００３）．

图 ６　 烟气成分对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０的影响

Ｆｉｇ．６　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｆｌｕｅ ｇａｓ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ

５５１３



环　 　 境　 　 科　 　 学　 　 学　 　 报 ３４ 卷

３．６　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 上吸附 Ｈｇ 的形态

为了 判 明 Ｆｅ２Ｏ３ 对 Ｈｇ０ 的 氧 化 作 用， 确 定

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ上吸附 Ｈｇ 的形态及各形态 Ｈｇ 的含量，对
脱除 Ｈｇ０后的 ＦＡ（ＦＡ⁃Ｈｇ）和Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ（Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ⁃
Ｈｇ）样品进行了逐级化学提取实验，结果示于图 ７．
可以看出，ＦＡ⁃Ｈｇ 上的 Ｈｇ 主要是在 ＨＮＯ３中被提取

出来，大约占到 ＦＡ⁃Ｈｇ 上提取出的总 Ｈｇ 量的 ８５％，
而Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ⁃Ｈｇ 上的 Ｈｇ 主要是在 ＣＨ３ＣＯＯＨ＋ＨＣｌ
中被提取出来，约占到Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ⁃Ｈｇ 上提取出 的总

Ｈｇ 量的 ６３％，同时二次去离子水也提取出了约 ８％
的 Ｈｇ．根据文献 （Ｂｌｏｏｍ ｅｔ ａｌ．，２００３），ＨＮＯ３中提取

出的 Ｈｇ 主要是 Ｈｇ０，而 ＣＨ３ＣＯＯＨ＋ＨＣｌ 与二次去离

子水中提取出的 Ｈｇ 主要是 Ｈｇ２＋的化合物，表明 ＦＡ
上吸附的 Ｈｇ 主要是以元素态 Ｈｇ０ 的形式存在而

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ⁃Ｈｇ 上吸附的 Ｈｇ 主要是以 Ｈｇ２＋的化合物

形式存在，约为 ７１％．因本实验所采用的气氛中只有

Ｎ２＋Ｏ２，因此，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 上吸附的 Ｈｇ２＋ 化合物只有

可能是 ＨｇＯ．此外，对于Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ⁃Ｈｇ 样品，在 ＨＮＯ３

中也提取出部分 Ｈｇ （约 ２４％），说明Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 上吸

附的 Ｈｇ 也包含部分 Ｈｇ０ ．由此可以判明，Ｆｅ２Ｏ３ 在

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０过程中起了关键作用，Ｆｅ２Ｏ３ 将

Ｈｇ０催化氧化为 Ｈｇ２＋ 的化合物 ＨｇＯ 并吸附在 ＦＡ
上，从而显著提高了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除能力．

图 ７　 脱除 Ｈｇ０后 ＦＡ 和Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 样品的逐级化学提取

Ｆｉｇ．７　 Ｓｅｑｕｅｎｔｉａｌ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｈｇ０ ⁃ｃａｐｔｕｒｅｄ ＦＡ ａｎｄ
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ ｓａｍｐｌｅｓ

４　 结论 （Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

１） 负载Ｆｅ２Ｏ３到粉煤灰显著提高了其对 Ｈｇ０的

脱除能力，主要缘于Ｆｅ２Ｏ３的氧化活性，将 Ｈｇ０氧化

为 ＨｇＯ 并吸附在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 上．

２） 在排烟温度及燃煤烟气所含的 Ｈｇ０浓度范

围内，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 具有良好的脱除 Ｈｇ０的能力，且随

Ｆｅ２Ｏ３负载量的增加及温度的升高而增强．在常规的

工业烟气净化运行空速条件下，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 展现了良

好的脱除 Ｈｇ０的能力．
３） ＨＣｌ 和 Ｏ２对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 脱除 Ｈｇ０具有促进作

用，而 ＳＯ２和 Ｈ２Ｏ 抑制了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＦＡ 对 Ｈｇ０的脱除．
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