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ＥＮＶＩＲＯＮＭＥＮＴＡＬ ＣＨＥＭＩＳＴＲＹ
第 ３９ 卷第 ４ 期 ２０２０ 年 ４ 月

Ｖｏｌ． ３９， Ｎｏ． ４ Ａｐｒｉｌ ２０２０

　 ２０１９ 年 ３ 月 ２７ 日收稿（Ｒｅｃｅｉｖｅｄ：Ｍａｒｃｈ ２７， ２０１９） ．

　 ∗国家自然科学基金（２１２０３００３， ５１４０４０１４），安徽省自然科学基金面上项目（１７０８０８５ＭＢ４９），安徽省高校优秀青年人才支持计划重点

项目（ｇｘｙｑＺＤ２０１７０６２）和省部共建煤炭高效利用与绿色化工国家重点实验室开放课题（２０１８⁃Ｋ３４）资助．

Ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ Ｎａｔｉｏｎａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｈｉｎａ （２１２０３００３， ５１４０４０１４）， ｔｈｅ Ａｎｈｕｉ Ｐｒｏｖｉｎｃｉａｌ Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ

（１７０８０８５ＭＢ４９）， Ｋｅｙ Ｐｒｏｊｅｃｔ ｏｆ Ａｎｈｕｉ Ｐｒｏｖｉｎｃｉａｌ Ｏｕｔｓｔａｎｄｉｎｇ Ｙｏｕｎｇ Ｓｃｈｏｌａｒｓ ｉｎ Ｃｏｌｌｅｇｅｓ ａｎｄ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｉｅｓ （ ｇｘｙｑＺＤ２０１７０６２） ａｎｄ

Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｈｉｇｈ⁃ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ Ｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｏａｌ ａｎｄ Ｇｒｅｅｎ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ （２０１８⁃Ｋ３４）．

　 ∗∗通讯联系人，Ｔｅｌ： ０５５６⁃５７０８０１７， Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｗａｎｇｊｕｎｗｅｉｌｏｔｕｓ＠ １６３．ｃｏｍ

Ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ａｕｔｈｏｒ， Ｔｅｌ： ０５５６⁃５７０８０１７， Ｅ⁃ｍａｉｌ： ｗａｎｇｊｕｎｗｅｉｌｏｔｕｓ＠ １６３．ｃｏｍ

ＤＯＩ：１０．７５２４ ／ ｊ．ｉｓｓｎ．０２５４⁃６１０８．２０１９０３２７０３
白国梁， 蔡思敏， 毛德棋，等．Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ 脱除煤气中的 Ｈｇ０［Ｊ］ ．环境化学，２０２０，３９（４）：１１４５⁃１１５２．

ＢＡＩ Ｇｕｏｌｉａｎｇ， ＣＡＩ Ｓｉｍｉｎ， ＭＡＯ Ｄｅｑｉ， ｅｔ ａｌ． Ｒｅｍｏｖａｌ ｏｆ Ｈｇ０ ｉｎ ｃｏａｌ⁃ｄｅｒｉｖｅｄ ｓｙｎｇａｓ ｂｙ ａ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ［Ｊ］ ．Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，２０２０，
３９（４）：１１４５⁃１１５２．

Ｆｅ２ Ｏ３ ／ ＡＣ脱除煤气中的 Ｈｇ０ ∗

白国梁１　 蔡思敏１　 毛德棋１　 王钧伟１∗∗　 张建利２　 秦　 伟１　
董彦杰１　 崔晓峰１

（１． 安庆师范大学化学化工学院，光电磁功能材料安徽省重点实验室，安庆， ２４６０１１；
２． 省部共建煤炭高效利用与绿色化工国家重点实验室（宁夏大学），银川， ７５００２１）

摘　 要　 利用固定床反应器在模拟煤气条件下研究了活性焦（ＡＣ）负载 Ｆｅ２Ｏ３催化剂 （Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ）对气态 Ｈｇ０

的脱除，考察了 Ｆｅ２Ｏ３负载、煅烧温度、空速、Ｈｇ０ 浓度、Ｈ２Ｓ 等对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的影响及Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ
催化剂的再生性能，采用扫描电镜（ＳＥＭ）表征了 Ｆｅ２Ｏ３在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ上的分布状态．结果表明，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ具有较

高的脱除 Ｈｇ０ 能力，明显高于载体 ＡＣ，主要缘于 Ｆｅ２Ｏ３对 Ｈｇ０ 的催化氧化作用．Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂上负载的活

性组分 Ｆｅ２ Ｏ３ 并不是均匀的分布在载体 ＡＣ 表面上，而是成块簇状分布状态． ３００ ℃ 煅烧温度下制备的

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的能力最高．在 ５０００—１５０００ ｈ－１ 的空速和 ２１—２００ μｇ·ｍ－３ 的 Ｈｇ０ 浓度范围内，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ 催化剂具有良好的脱除 Ｈｇ０ 的能力． Ｈ２ Ｓ 与 Ｈｇ０ 在Ｆｅ２Ｏ３ 活性位上存在竞争吸附、反应会降低

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除能力，但 Ｈ２Ｓ 反应生成的单质 Ｓ 和 ＦｅＳｘ又可促进 Ｈｇ０ 的脱除．脱除 Ｈｇ０ 后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ
催化剂可进行再生，再生后Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ仍具有良好的脱除 Ｈｇ０ 的能力．
关键词　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ，Ｈｇ０，煤气，Ｈ２Ｓ，脱除．

Ｒｅｍｏｖａｌ ｏｆ Ｈｇ０ ｉｎ ｃｏａｌ⁃ｄｅｒｉｖｅｄ ｓｙｎｇａｓ ｂｙ ａ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ

ＢＡＩ Ｇｕｏｌｉａｎｇ１ 　 　 ＣＡＩ Ｓｉｍｉｎ１ 　 　 ＭＡＯ Ｄｅｑｉ１ 　 　 ＷＡＮＧ Ｊｕｎｗｅｉ１∗∗ 　 　 ＺＨＡＮＧ Ｊｉａｎｌｉ２ 　 　
ＱＩＮ Ｗｅｉ１ 　 　 ＤＯＮＧ Ｙａｎｊｉｅ１ 　 　 ＣＵＩ Ｘｉａｏｆｅｎｇ１

（１．Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ ａｎｄ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， Ａｎｈｕｉ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｆｕｎｃｔｉｏｎａｌ Ｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎ Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ，
Ａｎｑｉｎｇ Ｎｏｒｍａｌ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ， Ａｎｑｉｎｇ， ２４６０１１， Ｃｈｉｎａ；　 ２． Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｈｉｇｈ⁃Ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ Ｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｏａｌ ａｎｄ

Ｇｒｅｅｎ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， Ｎｉｎｇｘｉａ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ， Ｙｉｎｃｈｕａｎ， ７５００２１， Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ａｎ ａｃｔｉｖａｔｅｄ ｃｏｋｅ （ＡＣ） ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ Ｆｅ２Ｏ３ ｃａｔａｌｙｓｔ （Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ） ｗａｓ ｐｒｅｐａｒｅｄ ａｎｄ ｕｓｅｄ
ｔｏ ｒｅｍｏｖｅ Ｈｇ０ ｉｎ ａ ｆｉｘｅｄ⁃ｂｅｄ ｒｅａｃｔｏｒ ｉｎ ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｓｙｎｇａｓ． Ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔｓ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ｌｏａｄｉｎｇ， ｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ， Ｈｇ０ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ａｎｄ Ｈ２Ｓ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ ｔｈｅ ｃａｔａｌｙｓｔ ｗｅｒｅ
ｓｔｕｄｉｅｄ， ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｔｈｅ ｒｅｇｅｎｅｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｕｓｅｄ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ ａｆｔｅｒ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ． Ｓｃａｎｎｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ （ＳＥＭ） ｗａｓ ｕｓｅｄ ｔｏ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚｅ ｔｈｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ｏｎ ｔｈｅ ｃａｔａｌｙｓｔ． Ｔｈｅ
ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗｅｄ ｔｈａｔ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ ｈａｄ ａ ｍｕｃｈ ｈｉｇｈｅｒ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｏｆ ＡＣ，
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ｗｈｉｃｈ ｗａｓ ｍａｉｎｌｙ ｄｕｅ ｔｏ ｔｈｅ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｈｇ０ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ． ＳＥＭ ａｎａｌｙｓｉｓ ｉｎｄｉｃａｔｅｄ ｔｈａｔ Ｆｅ２Ｏ３

ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｅｄ ｈｅｔｅｒｏｇｅｎｅｏｕｓｌｙ ｏｎ ｔｈｅ ｓｕｒｆａｃｅ ｏｆ ＡＣ ａｎｄ ｗａｓ ｉｎ ａ ｃｌｕｓｔｅｒ⁃ｌｉｋｅ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｓｔａｔｅ．
Ｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｈａｄ ａ ｓｌｉｇｈｔ ｅｆｆｅｃｔ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ａｎｄ ｔｈｅ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｌｃｉｎａｔｅｄ ａｔ
３００ ℃ ｈａｄ ｔｈｅ ｈｉｇｈｅｓｔ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ． Ｉｎ ｔｈｅ ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｒａｎｇｅ ｏｆ ５０００—１５０００ ｈ－１ ａｎｄ
Ｈｇ０ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｒａｎｇｅ ｏｆ ２１—２００ μｇ·ｍ－３， Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｈａｄ ａ ｈｉｇｈ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ． Ｈ２Ｓ ａｎｄ
Ｈｇ０ ｄｉｓｐｌａｙｅｄ ｃｏｍｐｅｔｉｔｉｖｅ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ａｎｄ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｏｎ ｔｈｅ ａｃｔｉｖｅ ｓｉｔｅｓ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３， ｗｈｉｃｈ ｃｏｕｌｄ ｒｅｄｕｃｅ
Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ． Ｍｅａｎｗｈｉｌｅ， ｅｌｅｍｅｎｔａｌ Ｓ ａｎｄ ＦｅＳｘ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｂｙ ｔｈｅ Ｈ２Ｓ
ｒｅａｃｔｉｏｎ ｏｎ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃｏｕｌｄ ｐｒｏｍｏｔｅ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ． Ｔｈｅ ｕｓｅｄ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ ａｆｔｅｒ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ
ｃｏｕｌｄ ｂｅ ｒｅｇｅｎｅｒａｔｅｄ ａｎｄ ｍｏｓｔ ｏｆ ｉｔｓ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｆｏｒ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃｏｕｌｄ ｂｅ ｒｅｃｏｖｅｒｅｄ， ｗｈｉｃｈ ｗａｓ
ｓｌｉｇｈｔｌｙ ｌｏｗｅｒ ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｏｆ ｔｈｅ ｆｒｅｓｈ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ ｂｕｔ ｍｕｃｈ ｈｉｇｈｅｒ ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｏｆ ＡＣ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ：Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ， Ｈｇ０， ｓｙｎｇａｓ， Ｈ２Ｓ， ｒｅｍｏｖａｌ．

我国是能源消耗大国，一次能源结构“富煤、贫油、少气”，煤炭在一次能源结构中占 ６０％以上［１］ ．我国

煤炭的利用以直接燃烧为主，燃煤烟气中含有大量的污染物（如灰尘、ＳＯ２、ＮＯｘ、重金属等），会对生态环境

产生严重的污染．煤气化是清洁、高效利用煤炭的重要途径之一，也是目前应用最为广泛的洁净煤技术［２⁃３］ ．
煤气化过程中，煤中的 Ｈｇ 大部分以气态 Ｈｇ０ 和 Ｈｇ２＋化合物的形式释放进入气相．煤气中的 Ｈｇ 在

煤气的后续利用过程中会对管道、设备、催化剂以及生态环境和人体健康造成严重、持久的危害［４⁃５］，脱
除煤气中的 Ｈｇ 势在必行．煤气脱除 Ｈｇ 已成为煤炭清洁利用的重要课题之一，引起人们的广泛关注．煤
气中 Ｈｇ 的形态受煤种、气化温度、反应气氛、停留时间等的影响，主要以气态 Ｈｇ０ 的形式存在［６⁃７］ ．Ｈｇ０

化学性质稳定，挥发性高且难溶于水，难以被现有的煤气净化装置脱除，因而成为煤气中 Ｈｇ 脱除研发

的重点，但目前尚未形成经济有效的控制技术．
目前，人们对煤气化过程中 Ｈｇ 的释放行为研究较多，但对煤气中 Ｈｇ 的脱除研究还比较缺乏．文献

报道的脱除煤气中 Ｈｇ０ 的方法主要是吸附剂吸附法．吸附剂吸附法主要是采用吸附剂吸附煤气中的气

态 Ｈｇ０，研究的吸附剂主要有活性炭、贵金属、金属氧化物和金属硫化物等［８－１８］ ．活性炭在低温条件下对

Ｈｇ０ 具有良好的吸附活性，但在煤气温度下对 Ｈｇ０ 的吸附能力很低，而且受煤气成分的影响很大，消耗

量大，成本很高．贵金属吸附剂特别是 Ｐｄ 展现了良好的脱除煤气中 Ｈｇ０ 的能力，然而利用贵金属吸附剂

脱除煤气中 Ｈｇ０ 的成本很高，限制了其工业应用．金属氧化物和负载的金属氧化物可将 Ｈｇ０ 催化氧化为

容易脱除的 Ｈｇ２＋，在煤气温度下具有良好的催化氧化活性，而且可再生重复使用，价格相对低廉，已被研

究用于脱除煤气中的 Ｈｇ０ ．
Ｆｅ２Ｏ３基催化剂已被广泛的应用于脱除煤气中的 Ｈ２Ｓ，并且具有一定的脱除 Ｈｇ０ 的能力．Ｈｇ０ 可与

Ｈ２Ｓ 反应生成 ＨｇＳ，而且 Ｈ２Ｓ 在Ｆｅ２Ｏ３基催化剂上反应生成的 Ｓ 和 ＦｅＳｘ可促进 Ｈｇ０ 的脱除［１９⁃２１］ ．
本文利用负载Ｆｅ２Ｏ３到活性焦（ＡＣ）所制备的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除模拟煤气中的气态 Ｈｇ０，通过将

活性组分Ｆｅ２Ｏ３的催化氧化作用和载体 ＡＣ 的吸附能力相结合，提高对 Ｈｇ０ 的脱除能力．研究了Ｆｅ２Ｏ３负

载、煅烧温度、空速、Ｈｇ０ 浓度、Ｈ２Ｓ 等对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的影响及脱除 Ｈｇ０ 后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化

剂的再生性能，并采用扫描电镜（ＳＥＭ）分析表征了活性组分Ｆｅ２Ｏ３在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ上的分布状态．

１　 实验部分 （Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｓｅｃｔｉｏｎ）

１．１　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂制备

载体活性焦（ＡＣ）为煤基活性焦，购买自山西新华化工有限责任公司，其比表面积为 ９６０ ｍ２·ｇ－１，微
孔孔容为 ０．２４ ｃｍ３·ｇ－１ ．载体 ＡＣ 中的 Ｈ、Ｏ、Ｎ、Ｃ、Ｓ 等元素分析采用 Ｖａｒｉｏ ＥＬ 元素分析仪测定（德国

Ｅｌｅｍｅｎｔａｒ Ａｎａｌｙｓｅｎｓｙｓｔｅｍｅ Ｇｍｂｈ 公司生产）．ＡＣ 的工业分析采用国标 ＧＢ ／ ２１２—２００１ 分析方法测定．活
性焦的工业分析和元素分析见表 １［２２］ ．
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表 １　 活性焦的工业分析和元素分析

Ｔａｂｌｅ １　 Ｐｒｏｘｉｍａｔｅ ａｎｄ ｅｌｅｍｅｎｔａｌ ａｎａｌｙｓｅｓ ｏｆ ＡＣ
工业分析

Ｐｒｏｘｉｍａｔｅ ａｎａｌｙｓｅｓ ／ ％
元素分析

Ｅｌｅｍｅｎｔａｌ ａｎａｌｙｓｅｓ ／ ％
Ｍａｄ Ａａｄ Ｖａｄ ＦＣａｄ Ｈａｄ Ｏａｄ Ｎａｄ Ｃａｄ Ｓｔ， ａｄ

１．９１ １０．７４ ２．００ ８５．３５ １．５０ ４．０１ ０．９４ ８２．１０ ０．４１

　 　 注： Ｍ： 水分 ｍｏｉｓｔｕｒｅ； Ａ： 灰分 ａｓｈ； Ｖ： 挥发分 ｖｏｌａｔｉｌｅ ｍａｔｔｅｒ； ＦＣ： 固定碳 ｆｉｘｅｄ ｃａｒｂｏｎ； ａｄ： 空气干燥基 ａｉｒ ｄｒｙ； ｔ： 总量 ｔｏｔａｌ

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的制备采用等体积浸渍法．将粉碎至 ３０—６０ 目（２５０—６００ μｍ）的载体 ＡＣ １０ ｇ 浸

渍在 １０ ｍＬ 浓度为 ０．００１３９ ｍｏｌ·ｍＬ－１的 Ｆｅ（ＮＯ３） ３溶液中，样品依次在室温静置 ５ ｈ、５０ ℃干燥 １０ ｈ，
１１０ ℃恒温干燥 ５ ｈ，然后在 ２５０—４００ ℃的 Ａｒ 气氛中煅烧 ３ ｈ，２５０ ℃空气气氛中煅烧 ２ ｈ，使前驱体

Ｆｅ（ＮＯ３） ３分解，制备了Ｆｅ２Ｏ３负载量为 １０％的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂，标记为 Ｆｅ１０ ／ ＡＣ．
１．２　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除煤气中 Ｈｇ０ 的实验

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除煤气中 Ｈｇ０ 的实验在如图 １ 所示的固定床反应装置上进行，主要包括：气源、
Ｈｇ０ 发生装置、催化反应装置和 Ｈｇ０ 检测装置．实验气氛为模拟煤气，其组成为 ２０％ Ｈ２、３０％ ＣＯ、０．１５％
Ｈ２Ｓ、８０ μｇ·ｍ－３ Ｈｇ０ 和平衡气 Ｎ２ ．Ｈｇ０ 发生装置由恒温水浴、汞渗透管（美国 ＶＩＣＩ 公司）和载气 Ｎ２组成，
通过控制水浴温度和通入一定流量的载气 Ｎ２，可以产生一定浓度的气态 Ｈｇ０ ．催化反应装置主要由电阻

炉、程序控温仪、热电偶和催化剂组成．装有催化剂的石英管放入电阻炉中，通过程序控温仪和热电偶可

自动控制电炉的温度从而对催化剂进行恒温加热，控制反应温度 １５０ ℃ ．前期的研究结果表明，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 １５０ ℃具有良好的脱除 Ｈｇ０ 的能力，因此本文选定 １５０ ℃作为Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的

温度［２３］ ．Ｈｇ０ 检测装置由测汞仪（俄罗斯 Ｌｕｍｉｘ 公司，ＲＡ－９１５Ｍ）和电脑组成，可在线连续检测反应器进

口、出口气体中的 Ｈｇ０ ．Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂对 Ｈｇ０ 的脱除效果采用脱除效率（Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ）表示，
定义为Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ吸附汞的量与进入反应器的 Ｈｇ０ 量的百分比，即

Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ＝ （Ｃ０－Ｃ１） ／ Ｃ０×１００％
其中，Ｃ０为反应器进口处测得的煤气中 Ｈｇ０ 浓度，Ｃ１为反应器出口气体经 ＫＢＨ４溶液还原后测得的总

Ｈｇ０ 浓度．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％．

图 １　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的实验装置

（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 石英管；８ 电阻炉；
９ 石英棉；１０ 催化剂；１１ 温度控制器；１２ 测汞仪；１３ 电脑；１４ 活性炭；１５ ＫＢＨ４溶液）

Ｆｉｇ．１　 Ｆｉｘｅｄ⁃ｂｅｄ ｒｅａｃｔｏｒ ａｐｐａｒａｔｕｓ ｆｏｒ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ

（１ ｒｏｔａｍｅｔｅｒ； ２ ｍａｓｓ ｆｌｏｗ ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｒ； ３ ｗａｔｅｒ ｂａｔｈ； ４ ｇａｓ ｍｉｘｉｎｇ ｃｈａｍｂｅｒ； ５ ｈｅａｔｉｎｇ ｔａｐｅ； ６ Ｈｇ０ ｐｅｒｍｅａｔｉｏｎ ｔｕｂｅ； ７ ｑｕａｒｔｚ ｒｅａｃｔｏｒ；

８ ｆｕｒｎａｃｅ； ９ ｑｕａｒｔｚ ｗｏｏｌ； １０ ｃａｔａｌｙｓｔ； １１ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｒ； １２ Ｈｇ０ ａｎａｌｙｚｅｒ； １３ ｃｏｍｐｕｔｅｒ； １４ ａｃｔｉｖａｔｅｄ ｃａｒｂｏｎ； １５ ＫＢＨ４ ｓｏｌｕｔｉｏｎ）

１．３　 预吸附 Ｈ２Ｓ 的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的制备

预吸附 Ｈ２Ｓ 的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂（记为Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ）为在模拟煤气的气氛中（含 ４９．８５％ Ｎ２，２０％ Ｈ２，
３０％ ＣＯ，０．１５％ Ｈ２Ｓ），反应温度 １５０ ℃下吸附 Ｈ２Ｓ ４ ｈ 的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂（１０％ Ｆｅ２Ｏ３负载量）．
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１１４８　 环　 　 境　 　 化　 　 学 ３９ 卷

１．４　 脱除 Ｈｇ０ 后Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的再生实验

脱除 Ｈｇ０ 后Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的再生实验在图 １ 所示的固定床反应装置上进行．Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在

１．２ 节中所述的实验条件下脱除 Ｈｇ０ 后，将模拟煤气气氛切换为再生 Ａｒ 气氛（流量 １６０ ｍＬ·ｍｉｎ－１），以
１０ ℃·ｍｉｎ－１的升温速率加热至再生温度 ４００ ℃，恒温再生 ９０ ｍｉｎ，然后在 Ａｒ 气氛中自然冷却至室温，再
生后的催化剂记为Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ．
１．５　 扫描电镜（ＳＥＭ）分析

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的 ＳＥＭ 分析采用 ＪＳＭ⁃７００１Ｆ 型热场发射扫描电镜测定（日本 Ｊｅｏｌ 公司生产）．

２　 结果与讨论（Ｒｅｓｕｌｔｓ ａｎｄ ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ）

２．１　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的 ＳＥＭ 表征

为了考察活性组分Ｆｅ２Ｏ３在载体 ＡＣ 上的负载状态，对Ｆｅ２Ｏ３负载量 １０％的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂（煅烧温

度 ３００ ℃）进行了 ＳＥＭ 表征．图 ２（ａ）和 ２（ｂ）分别是放大倍数为 ６４４ 倍和 ２０００ 倍下Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的

表面形貌．由图 ２（ａ）可知，活性组分Ｆｅ２Ｏ３在载体 ＡＣ 表面上分布并不均匀，成块簇状分布状态；图 ２（ｂ）
为图 ２（ａ）中长方形标示区域进一步放大后的 ＳＥＭ 图，可以看出，Ｆｅ２Ｏ３呈片状紧密堆积在 ＡＣ 表面．

图 ２　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的 ＳＥＭ 图

Ｆｉｇ．２　 ＳＥＭ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ｃａｔａｌｙｓｔ

２．２　 Ｆｅ２Ｏ３负载对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

图 ３ 为在 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２气氛中，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂与载体 ＡＣ 在 １５０ ℃下脱除 Ｈｇ０ 的结果．可
以看出，ＡＣ 载体对 Ｈｇ０ 的脱除能力很有限，２ ｈ 的 Ｈｇ０ 脱除效率为 ２０％左右，１２ ｈ 降至 １０％左右，这主

要是由于 ＡＣ 对 Ｈｇ０ 的脱除以物理吸附为主［２３］ ．然而，负载Ｆｅ２Ｏ３所形成的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的

能力远高于 ＡＣ，２ ｈ 的 Ｈｇ０ 脱除效率为 ７０％左右，随着时间增长，Ｈｇ０ 的脱除效率有所下降，１２ ｈ 降至

４５％左右．这主要是由于Ｆｅ２Ｏ３的催化氧化作用在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的过程中起到了重要作用，
Ｆｅ２Ｏ３不仅可催化氧化 Ｈｇ０ 生成 Ｈｇ２＋，还可与 Ｈ２ Ｓ 反应生成 Ｓ 和 ＦｅＳｘ 促进 Ｈｇ０ 的脱除．这表明，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除不仅包含了物理吸附，还包含了化学吸附以及化学反应．
２．３　 煅烧温度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

图 ４ 为不同煅烧温度（２５０ ℃、３００ ℃、３５０ ℃、４００ ℃）下所制备的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋
Ｈｇ０＋Ｎ２气氛中 １５０ ℃下脱除 Ｈｇ０ 的结果．可以看出，不同煅烧温度下制备的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂对 Ｈｇ０ 的

脱除能力不同．在 ２５０ ℃—４００ ℃煅烧温度范围内，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂对 Ｈｇ０ 的脱除能力先增加后减小，
Ｈｇ０ 的脱除效率分别为 ６０．４％、６１．９％、５８．８％和 ５３．６％，差别并不是很大．在 ３００ ℃煅烧温度下制备的

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的能力最高，达到 ６１．９％．这主要缘于在 ２５０ ℃煅烧时，前驱体 Ｆｅ（ＮＯ３） ３可能

没有完全分解，而高于 ３５０ ℃煅烧时，会发生活性组分Ｆｅ２Ｏ３在 ＡＣ 表面的聚集以及载体 ＡＣ 的烧失与质

地塌陷，引起 ＡＣ 的大孔增多及微孔堵塞减少，从而会导致Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的能力降低［２４⁃２６］ ．
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图 ３　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ与 ＡＣ 脱除 Ｈｇ０ 能力的对比

（反应条件：气氛为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，温度为 １５０ ℃，

Ｈｇ０ 浓度为 ８０ μｇ·ｍ－３，Ｈ２Ｓ 浓度为 ０．１５％，空速为 １５０００ ｈ－１）

Ｆｉｇ．３　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｂｙ
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ａｎｄ ＡＣ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，

Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨｇ０ ＝ ８０ μｇ·ｍ－３，

ＣＨ２Ｓ
＝ ０．１５％， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ＝ １５０００ ｈ－１）

图 ４　 煅烧温度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

（反应条件：气氛为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，温度为 １５０ ℃，

Ｈｇ０ 浓度为 ８０ μｇ·ｍ－３，Ｈ２Ｓ 浓度为 ０．１５％，空速为 １５０００ ｈ－１）

Ｆｉｇ．４　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｎ Ｈｇ０

ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，

Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨｇ０ ＝ ８０ μｇ·ｍ－３，

ＣＨ２Ｓ
＝ ０．１５％， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ＝ １５０００ ｈ－１）

２．４　 空速对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

图 ５ 为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２ Ｓ＋Ｈｇ０ ＋Ｎ２ 气氛中Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 １５０ ℃ 和不同空速（５０００、８０００、１２０００、
１５０００ ｈ－１）条件下对 Ｈｇ０ 脱除 ４ ｈ 的实验结果．可以看出，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 ５０００—１５０００ ｈ－１的空速范

围内，具有良好的脱除 Ｈｇ０ 的能力．空速为 ５０００ ｈ－１时，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的效率最高，达到 ７１．５％．随着

空速增加至 １５０００ ｈ－１，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的效率降至 ６１． ９％，但仍远高于 ＡＣ 对 Ｈｇ０ 的脱除效率．
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除能力随着空速的降低而增加，这主要是由于在低空速下，气相中的 Ｈｇ０ 与催化

剂表面接触时间增长，提高了 Ｈｇ０ 在催化剂表面Ｆｅ２Ｏ３活性位上的吸附氧化，进而提高了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化

剂脱除 Ｈｇ０ 的能力，这与文献中报道的结果一致［２７］ ．

图 ５　 空速对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

（反应条件：气氛为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，温度为 １５０ ℃，Ｈｇ０ 浓度为 ８０ μｇ·ｍ－３，Ｈ２Ｓ 浓度为 ０．１５％）

Ｆｉｇ．５　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２， Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨｇ０ ＝ ８０ μｇ·ｍ－３， ＣＨ２Ｓ
＝ ０．１５％）

２．５　 Ｈｇ０ 浓度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

图 ６ 为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２气氛中Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 １５０ ℃、空速为 １５０００ ｈ－１和不同 Ｈｇ０ 浓度

（２１、８０、１２５、２００ μｇ·ｍ－３）条件下对 Ｈｇ０ 脱除 ４ ｈ 的实验结果．可以看出，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂对 Ｈｇ０ 的脱除
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能力随着 Ｈｇ０ 浓度的增加有所下降．Ｈｇ０ 浓度由 ２１ μｇ·ｍ－３升高到 ２００ μｇ·ｍ－３，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除

效率由 ７３．４％降低到 ４１．７％．这表明，在较低的 Ｈｇ０ 浓度条件下，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ表现了较好的脱除 Ｈｇ０ 的能

力，在工业煤气所含的 Ｈｇ０ 浓度范围内Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂具有良好的脱除 Ｈｇ０ 的效果．
２．６　 Ｈ２Ｓ 对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

图 ７ 为在含 Ｈ２、ＣＯ、Ｈ２Ｓ（０．０５％、０．１０％、０．１５％、０．２０％）、Ｈｇ０ 和 Ｎ２气氛中，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在反应

温度为 １５０ ℃、空速为 １５０００ ｈ－１ 条件下脱除 Ｈｇ０ ４ ｈ 的实验结果．可以看出，随着 Ｈ２ Ｓ 浓度增加，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂对 Ｈｇ０ 的脱除能力有所降低．当 Ｈ２Ｓ 浓度由 ０．０５％增加到 ０．２０％，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱

除效率由 ６７．３％降至 ５７．３％．这主要是因为 Ｈ２Ｓ 可吸附在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂表面上，并与Ｆｅ２Ｏ３活性位反

应，占据、消耗了部分Ｆｅ２Ｏ３活性位，导致Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的能力降低［２１］ ．但从数值来看，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱

除 Ｈｇ０ 的能力下降的幅度不大，这主要是由于气氛中的 Ｈ２Ｓ 与催化剂上的Ｆｅ２Ｏ３在数量上相差几个数量

级，虽然对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 有影响，但 Ｈ２Ｓ 浓度的改变对 Ｈｇ０ 的脱除效率影响不大．

图 ６　 Ｈｇ０ 浓度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

（反应条件：气氛为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，温度为 １５０ ℃，

Ｈ２Ｓ 浓度为 ０．１５％，空速为 １５０００ ｈ－１）

Ｆｉｇ．６　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ Ｈｇ０ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ
ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，

Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨ２Ｓ
＝ ０．１５％， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ＝ １５０００ ｈ－１）

图 ７　 Ｈ２Ｓ 浓度对Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除 Ｈｇ０ 的影响

（反应条件：气氛为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，温度为 １５０ ℃，

Ｈｇ０ 浓度为 ８０ μｇ·ｍ－３，空速为 １５０００ ｈ－１）

Ｆｉｇ．７　 Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ Ｈ２Ｓ ｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ ｏｎ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ

ｂｙ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，

Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨｇ０ ＝ ８０ μｇ·ｍ－３， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ＝ １５０００ ｈ－１）

为进一步考察 Ｈ２Ｓ 在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 过程中的作用，进行了预吸附 Ｈ２Ｓ 的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化

剂（Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ）对 Ｈｇ０ 的脱除实验．图 ８ 为 Ｎ２＋Ｈｇ０ 和 Ｎ２＋Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０ 气氛中Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ 和 ＡＣ、
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ在 １５０ ℃、空速为 １５０００ ｈ－１ 条件下对 Ｈｇ０ 脱除 ４ ｈ 的实验结果．可以看出，两种气氛中

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ 对 Ｈｇ０ 的脱除能力均高于 ＡＣ 和Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ． Ｎ２ 气氛中，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ 脱除 Ｈｇ０ 的效率为

３６．８％，而Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ和 ＡＣ 的仅为 １８．２％和 １２．４％，表明Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ经 Ｈ２Ｓ 预吸附处理后显著提高了其对

Ｈｇ０ 的脱除能力．Ｎ２＋Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ 气氛中，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ 脱除 Ｈｇ０ 的效率为 ６７．２％，高于Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ和 ＡＣ
的 ６１．９％和 １６．７％．这主要是由于 Ｈ２Ｓ 可在Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的表面被催化反应生成单质 Ｓ 和 ＦｅＳｘ，能够

与气相中的 Ｈｇ０ 反应生成 ＨｇＳ，从而提高了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ 脱除 Ｈｇ０ 的能力［２０－２１］ ．可见，Ｈ２ Ｓ 虽与 Ｈｇ０ 在

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂表面存在竞争吸附、反应会降低Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除能力，但 Ｈ２Ｓ 反应生成的单质

Ｓ 和 ＦｅＳｘ又可促进 Ｈｇ０ 的脱除．
２．７　 再生后Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除

为考察Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂的再生性能，对脱除 Ｈｇ０ 后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂（记为Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ）进行了

再生并研究了再生后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 Ｈ２ ＋ＣＯ＋Ｈ２ Ｓ＋Ｈｇ０ ＋Ｎ２ 气氛中对 Ｈｇ０ 的脱除能力．图 ９ 为

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ、Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ和 ＡＣ 在 １５０ ℃、空速为 １５０００ ｈ－１条件下对 Ｈｇ０ 脱除 ４ ｈ 和 １２ ｈ 的实验结果

对比．可以看出，与新鲜Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂相比，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ 脱除 Ｈｇ０ 的能力有所降低，但降低的幅度
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　 ４ 期 白国梁等：Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ脱除煤气中的 Ｈｇ０ １１５１　

很小．Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ 在 ４ ｈ 和 １２ ｈ 对 Ｈｇ０ 的脱除效率分别为 ５８．３％和 ４２．５％，略低于Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ的

６１．９％和 ４４．３％．再生后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ 对 Ｈｇ０ 的脱除能力降低，主要是由于Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ 催化剂在

再生过程中会发生载体 ＡＣ 的碳烧蚀，会引起Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ的比表面积降低和活性组分的流失，导致

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ的物理和化学性质发生了变化，从而影响了Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ 对 Ｈｇ０ 的脱除能力［２６， ２８－２９］ ．然而，
尽管再生后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ 催化剂对 Ｈｇ０ 的脱除能力有所下降，但仍远高于 ＡＣ 的脱除能力，表明再

生后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ 催化剂仍然具有很好的脱除 Ｈｇ０ 的活性，Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂具有良好的再生循环

使用性能．

图 ８　 ＡＣ、Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ和Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ

对 Ｈｇ０ 脱除能力的比较

（反应条件：气氛为 Ｎ２＋Ｈｇ０ 和 Ｎ２＋Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０，

温度为 １５０ ℃，Ｈｇ０ 浓度为 ８０ μｇ·ｍ－３，
Ｈ２Ｓ 浓度为 ０．１５％，空速为 １５０００ ｈ－１）

Ｆｉｇ．８　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ ＡＣ，
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ａｎｄ Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｓ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｎ２＋Ｈｇ０ ａｎｄ

Ｎ２＋Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０， Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨｇ０ ＝ ８０ μｇ·ｍ－３，

ＣＨ２Ｓ
＝ ０．１５％， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ＝ １５０００ ｈ－１）

图 ９　 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ、Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ和 ＡＣ

对 Ｈｇ０ 脱除能力的比较

（反应条件：气氛为 Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，

温度为 １５０ ℃，Ｈｇ０ 浓度为 ８０ μｇ·ｍ－３，
Ｈ２Ｓ 浓度为 ０．１５％，空速为 １５０００ ｈ－１）

Ｆｉｇ．９　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ Ｈｇ０ ｒｅｍｏｖａｌ ｂｙ
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ⁃Ｈｇ⁃Ｒ， Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ ａｎｄ ＡＣ

（Ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ： Ａｔｍｏｓｐｈｅｒｅ＝ Ｈ２＋ＣＯ＋Ｈ２Ｓ＋Ｈｇ０＋Ｎ２，

Ｔ＝ １５０ ℃， ＣＨｇ０ ＝ ８０ μｇ·ｍ－３，

ＣＨ２Ｓ
＝ ０．１５％， ｓｐａｃｅ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ＝ １５０００ ｈ－１）

３　 结论（Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ）

（１）负载Ｆｅ２Ｏ３到 ＡＣ 显著提高了其对 Ｈｇ０ 的脱除能力，主要缘于Ｆｅ２Ｏ３ 对 Ｈｇ０ 的催化氧化作用．
Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂上负载的活性组分Ｆｅ２Ｏ３ 并不是均匀的分布在载体 ＡＣ 表面上，而是成层片状分布

状态．
（２）煅烧温度对 Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的能力有一定的影响，３００ ℃ 煅烧温度下制备的

Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂脱除 Ｈｇ０ 的能力最高．
（３）Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂在 ５０００—１５０００ ｈ－１的空速范围内和 ２１—２００ μｇ·ｍ－３的 Ｈｇ０ 浓度范围内，具有

良好的脱除 Ｈｇ０ 的能力．
（４）Ｈ２Ｓ 与 Ｈｇ０ 在Ｆｅ２Ｏ３活性位上存在竞争吸附、反应会降低Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ对 Ｈｇ０ 的脱除能力，但 Ｈ２Ｓ

反应生成的单质 Ｓ 和 ＦｅＳｘ又可促进 Ｈｇ０ 的脱除．
（５）Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ催化剂具有良好的再生性能，再生后的Ｆｅ２Ｏ３ ／ ＡＣ仍具有良好的脱除 Ｈｇ０ 的能力．
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