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摘要:采用共混热解法制备了不同 Ｓｎ 质量分数的 Ｖ－Ｍｏ－Ｓｎ / Ｔｉ 催化剂ꎬ通过 ＸＲＤ、Ｎ２－吸附脱附和 Ｈ２－ＴＰＲ 等手段对催化

剂进行表征ꎬ并在模拟选择性催化还原(ＳＣＲ)烟气固定床中考察了不同催化剂的脱硝性能及单质汞(Ｈｇ０)氧化性能ꎮ 结果表

明ꎬＳｎ 的引入降低了 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂的比表面积和孔容ꎬ但没有改变其晶型ꎮ 相比 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂ꎬＶ－Ｍｏ－Ｓｎ / Ｔｉ 催化剂具有

较高的还原性能、酸性能、脱硝活性、汞氧化效率以及较多的化学吸附氧含量ꎮ 此外ꎬＨＣｌ 具有促进 Ｈｇ０ 氧化的作用ꎬ含 Ｓｎ 催化

剂提升了低 ＨＣｌ 状态下的 Ｈｇ０ 氧化性能ꎮ
关键词:脱硝催化剂ꎻＳｎꎻＶ－Ｍｏ / ＴｉꎻＨｇ０ 氧化
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　 　 Ｈｇ 具有易挥发、可在生物体内永久积累的特

性ꎬ是一种重要的大气污染源ꎮ 我国大气中的 Ｈｇ
主要来源于燃煤电厂排放的烟气[１－２]ꎬ且主要以颗

粒汞(ＨｇＰ)、气态二价汞(Ｈｇ２＋)和单质汞(Ｈｇ０)３ 种

形态存在ꎮ 通常ꎬＨｇ０ 挥发性强、水溶性低ꎬ很难通

过现有的污染物控制装置脱除[３－５]ꎮ
依托燃煤锅炉现有的选择性催化还原(ＳＣＲ)装

置ꎬ将烟气中的 Ｈｇ０ 催化氧化成 Ｈｇ２＋ꎬ再通过湿法

脱硫装置脱除ꎬ被认为是经济、可行的脱除燃煤烟气

中 Ｈｇ０ 的技术路线ꎮ 然而ꎬ传统 ＳＣＲ 脱硝催化剂对

Ｈｇ０ 的氧化性能较弱ꎮ 因此ꎬ开发兼具高 Ｈｇ０ 氧化

活性的催化剂成为大气污染防治领域的研究热点ꎮ
Ｚｈａｏ 等[６]发现 Ｍｏ 可以促进 Ｖ / Ｔｉ 催化剂中的 Ｖ 由

低价态向高价态的氧化ꎬ从而提升催化剂的 Ｈｇ０ 氧

化性能ꎮ Ｌｉ 等[７] 在 Ｖ / ＴｉＯ２ 催化剂上同时负载 Ｍｏ
和 Ｗ 后ꎬ催化剂显示出较好的 Ｈｇ０ 氧化性能ꎮ

笔者以工业 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 脱硝催化剂配方为基础ꎬ
采用 Ｓｎ 对催化剂进行改性ꎮ 通过 Ｎ２ －吸附脱附、
Ｈ２－ＴＰＲ 等表征手段研究了 Ｓｎ 对 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂

物理化学性质的影响ꎮ 同时ꎬ采用固定床微型反应
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器考察了 Ｓｎ 的添加对 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂脱硝性能和

Ｈｇ０ 氧化性能的影响ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 催化剂制备

采用共混热解法制备 Ｖ－Ｍｏ－Ｓｎ(ｘ) / Ｔｉ 脱硝催

化剂ꎮ 首先ꎬ称取一定量的偏钒酸铵、七钼酸铵和四

氯化锡ꎬ溶解在柠檬酸水溶液中形成混合溶液ꎮ 加

入锐钛矿型 ＴｉＯ２ꎬ于 ８０℃水浴搅拌 ２ ｈꎮ 随后ꎬ烘干

过夜ꎬ再于空气气氛中 ５５０℃焙烧 ２ ｈ 后制得ꎮ 根据

催化 剂 中 不 同 ＳｎＯ２ 质 量 分 数 ( ０％、 ０􀆰 ４５％、
０􀆰 ８９％)ꎬ将各催化剂分别命名为 ＳＮ－１、ＳＮ－ ２ 和

ＳＮ－３ꎮ
１􀆰 ２　 催化剂表征

ＸＲＦ 在 ＺＳＸ Ｐｒｉｍｕｓ Ⅱ型 Ｘ 射线荧光光谱仪上

进行ꎻ ＸＲＤ 分 析 在 帕 纳 科 公 司 生 产 的 Ｘ􀆳Ｐｅｒｔ３
Ｐｏｗｄｅｒ 型 Ｘ 射线粉末衍射仪上进行ꎻＮ２－吸附脱附

分析在 Ｍｉｃｒｏｍｅｒｉｔｉｃｓ 公司生产的 ＡＳＡＰ ２０００ 型比表

面积测定仪上进行ꎻＨ２ －ＴＰＲ 和 ＮＨ３ －ＴＰＤ 分析在

Ｍｉｃｒｏｍｅｒｉｔｉｃｓ 公司生产的 ＡｕｔｏＣｈｅｍ Ⅱ ２９２０ 全自动

化学吸附仪上进行ꎻ拉曼光谱分析在 Ｒｅｎｉｓｈａｗ 公司

生产的 Ｒｅｎｉｓｈａｗ ｉｎＶｉａ 型显微拉曼光谱仪上进行ꎻ
ＸＰＳ 分析在 Ｔｈｅｒｍｏ ＥＳＣＡＬＡＢ ２５０ＸＩ 型 Ｘ 射线光电

子能谱仪上进行ꎬ采用 Ａｌ Ｋα(１ ４８６􀆰 ６ ｅＶ)为 Ｘ 射

线源ꎬ以 Ｃ１ｓ 结合能 ２８４􀆰 ６ ｅＶ 为参比校正各元素的

电子结合能ꎮ
１􀆰 ３　 催化剂评价

催化剂的脱硝和汞氧化性能的测试在固定床微

型评价装置上进行ꎬ评价装置如图 １ 所示ꎮ

图 １　 固定床微型评价装置

催化剂装填量为 ０􀆰 ５ ｍＬꎬ体积空速 ＧＨＳＶ ＝
１２０ ０００ ｈ－１ꎮ 模拟烟气流量为 １ Ｌ / ｍｉｎꎬ模拟烟气组

成为:５００ μＬ / Ｌ ＮＨ３、５００ μＬ / Ｌ ＮＯ、５％ Ｏ２、２０ μＬ / Ｌ
ＨＣｌ、１２０ μｇ / ｍ３ Ｈｇ０ꎬＮ２ 为平衡气ꎮ 采用 ＭＰＯ３０００
型烟气分析仪分析反应前后的 ＮＯ、ＮＯ２ 和 Ｎ２Ｏ 浓

度ꎻ采用 ＶＭ－３０００ 汞蒸气监测仪分析反应前后 Ｈｇ０

浓度ꎮ 催化剂的脱硝效率、Ｎ２ 选择性和 Ｈｇ０ 氧化效

率的计算式分别为:
脱硝效率(％) ＝

[φ(ＮＯ)入口 － φ(ＮＯ)出口] / [φ(ＮＯ)入口] × １００％ (１)
Ｎ２ 选择性(％) ＝ {[φ(ＮＯ)入口 ＋ φ(ＮＨ３)入口 －

φ(ＮＯ)出口 － φ(ＮＨ３)出口 － φ(ＮＯ２)出口 －
２ × φ(Ｎ２Ｏ)出口] / [φ(ＮＯ)入口 ＋ φ(ＮＨ３)入口 －

φ(ＮＯ)出口 － φ(ＮＨ３)出口]} × １００％ (２)
Ｈｇ０ 氧化效率(％) ＝

{[φ(Ｈｇ０)入口 － φ(Ｈｇ０)出口] / [φ(Ｈｇ０)入口]} × １００％ (３)
式中:φ(ＮＯ)入口为 ＳＣＲ 反应器入口 ＮＯ 浓度(标态ꎬ
干基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬｍｇ / ｍ３ꎻφ(ＮＯ)出口为 ＳＣＲ 反应器出口

ＮＯ 浓度(标态ꎬ干基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬｍｇ / ｍ３ꎻφ(ＮＨ３)入口为

ＳＣＲ 反应器入口 ＮＨ３ 浓度(标态ꎬ干基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬ
ｍｇ / ｍ３ꎻφ(ＮＨ３ )出口 为 ＳＣＲ 反应器出口 ＮＨ３ 浓度

(标态ꎬ干基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬｍｇ / ｍ３ꎻφ(ＮＯ２)出口为 ＳＣＲ 反

应器出口 ＮＯ２ 浓度(标态ꎬ干基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬｍｇ / ｍ３ꎻ
φ(Ｎ２Ｏ)出口为 ＳＣＲ 反应器出口 Ｎ２Ｏ 浓度(标态ꎬ干
基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬｍｇ / ｍ３ꎻφ(Ｈｇ０)入口为 ＳＣＲ 反应器入口

Ｈｇ０ 浓度(标态ꎬ干基ꎬ６％ Ｏ２)ꎬμｇ / ｍ３ꎻφ(Ｈｇ０)出口为

ＳＣＲ 反应器出口 Ｈｇ０ 浓度(标态ꎬ干基ꎬ６％ Ｏ２ )ꎬ
μｇ / ｍ３ꎮ

２　 结果与讨论

不同催化剂的 ＸＲＦ 分析数据如表 １ 所示ꎮ 由

表 １ 中可以看出ꎬ３ 种催化剂的 Ｖ２Ｏ５ 和 ＭｏＯ３ 质量

分数基本一致ꎬＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化剂上 ＳｎＯ２ 的负

载量分别为 ０􀆰 ４５％和 ０􀆰 ８９％ꎮ
表 １　 不同催化剂的 ＸＲＦ 分析数据

催化剂 ｗ(Ｖ２Ｏ５) / ％ ｗ(ＭｏＯ３) / ％ ｗ(ＳｎＯ２) / ％

ＳＮ－１ １􀆰 ３４ ２􀆰 ８２ ０

ＳＮ－２ １􀆰 ３７ ２􀆰 ８６ ０􀆰 ４５

ＳＮ－３ １􀆰 ３５ ２􀆰 ８３ ０􀆰 ８９

不同催化剂的 ＸＲＤ 图谱如图 ２ 所示ꎮ 由图 ２
　 　 　 　 　 　 　

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ２　 不同催化剂的 ＸＲＤ 图
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中可以看出ꎬ ３ 种催化剂均在 ２θ 为 ２５􀆰 ５、 ３７􀆰 １、
４８􀆰 ３、５４􀆰 １、５５􀆰 ３、６２􀆰 ８、７０􀆰 ３°和 ７５􀆰 ３°出现锐钛矿型

ＴｉＯ２ 的特征衍射峰[８]ꎬ且各衍射峰的峰强基本一

致ꎬ说明催化剂的制备过程没有影响 ＴｉＯ２ 的晶型ꎮ
此外ꎬ没有 Ｖ２Ｏ５、ＭｏＯ３ 和 ＳｎＯ２ 的衍射峰出现ꎬ说明

金属氧化物在载体上均匀负载ꎮ
不同催化剂的孔结构分析数据如表 ２ 所示ꎮ 由

表 ２ 可知ꎬ随着 ＳｎＯ２ 负载量的增高ꎬ催化剂的比表

面积和孔容降低ꎬ平均孔径增加ꎮ 这是由于 Ｓｎ 的引

入ꎬ堵塞了载体的部分微孔ꎮ 此外ꎬ不同催化剂的

Ｎ２－吸附脱附等温线如图 ３ 所示ꎮ 由图 ３ 中可以看

出ꎬ３ 种催化剂的 Ｎ２ 吸附脱附等温线均为Ⅳ型、Ｈ３
型迟滞环ꎬ说明催化剂的孔道结构为狭缝型ꎮ 由图

３ 可以看出ꎬ３ 种催化剂的 Ｎ２ 吸附脱附等温线无明

显差异ꎬ结合表 ２ 中的数据可以看出ꎬ催化剂的制备

过程没有影响载体的孔道结构ꎮ
表 ２　 不同催化剂的孔结构分析数据

催化剂 比表面积 / (ｍ２􀅰ｇ－１) 孔容 / (ｃｍ３􀅰ｇ－１) 平均孔径 / ｎｍ

ＳＮ－１ ７２􀆰 ２０ ０􀆰 ３６２ ２０􀆰 ０１

ＳＮ－２ ７１􀆰 ３７ ０􀆰 ３６１ ２０􀆰 ０８

ＳＮ－３ ６９􀆰 ６９ ０􀆰 ３４９ ２０􀆰 ２９

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ３　 不同催化剂的 Ｎ２－吸附脱附等温线

不同催化剂的 Ｈ２－ＴＰＲ 图如图 ４ 所示ꎮ 由图 ４
中可以看出ꎬＳＮ－１ 催化剂在 ３５０~５００℃之间出现 １
个耗氢峰ꎬ对应催化剂上 ＶＯｘ、ＭｏＯｘ 物种的还原[９]ꎮ
　 　 　 　 　 　 　

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ４　 不同催化剂的 Ｈ２－ＴＰＲ 图

ＳＮ－２ 催化剂同样出现 １ 个耗氢峰ꎬ且峰顶温度较

ＳＮ－１ 催化剂低ꎮ 继续增加 ＳｎＯ２ 的负载量ꎬ催化剂

的耗氢峰的峰顶温度进一步向低温方向移动ꎮ 说明

Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂中添加 Ｓｎ 组分后ꎬ提升了催化剂

的还原性能ꎮ Ｃｈａｎｇ 等[１０] 在研究 Ｓｎ 的添加对

ＭｎＯｘ－ＣｅＯ２ 催化剂脱硝性能的影响时也发现了类

似的现象ꎮ
据研究ꎬＶ－Ｍｏ / Ｔｉ 脱硝催化剂还原性能通常与

催化剂上 ＶＯｘ 物种的结构有关ꎮ ＶＯｘ 物种的聚合

程度越高ꎬ催化剂的还原性能越弱[１１－１２]ꎮ 为此ꎬ对
ＳＮ－１、ＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化剂进行拉曼光谱分析ꎬ结
果如图 ５ 所示ꎮ

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ５　 不同催化剂的拉曼光谱图

由图 ５ 中可以看出ꎬ ＳＮ － １ 催化剂在 １ ０７５、
９５３ ｃｍ－１和 ７９０ ｃｍ－１处出现拉曼吸收峰ꎬ分别对应

单体钒中 Ｖ􀪅􀪅Ｏ 键的振动峰[１３]ꎬ聚合钒中 Ｖ—Ｏ—Ｖ
键的吸收峰[１４] 和 ＭｏＯ３

[１５]ꎮ 相比之下ꎬ含 Ｓｎ 催化

剂在 １ ０７５ ｃｍ－１和 ７９０ ｃｍ－１处的拉曼吸收峰无明显

变化ꎬ但对应聚合钒的拉曼吸收峰却向低波数方向

移动ꎮ 说明 Ｓｎ 的引入减少了催化剂上聚合钒的生

成ꎬ提高了催化剂上 ＶＯｘ 物种的分散程度ꎮ 从而提

高了催化剂的还原性能ꎬ这与图 ５ 的分析结果一致ꎮ
采用 ＸＰＳ 进一步分析催化剂中金属元素的价

态ꎬ结果如图 ６ 所示ꎬ相应的电子结合能数据如表 ３
所示ꎮ 从图 ６( ａ)中可以看出ꎬ结合能在 ５１７􀆰 ２ ｅＶ
附近为 Ｖ５＋ ２ｐ３ / ２ 的特征峰ꎬ５１６􀆰 １ ｅＶ 附近为 Ｖ４＋

２ｐ３ / ２的特征峰ꎬ５１５􀆰 ４ ｅＶ 附近为 Ｖ３＋ ２ｐ３ / ２ 的特征

峰[１１]ꎮ 由表 ３ 可知ꎬＳＮ－１、ＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化剂的

(Ｖ４＋＋Ｖ３＋) / Ｖ５＋比值分别为 １􀆰 ２６、１􀆰 ２２ 和 １􀆰 ２０ꎮ 即

Ｓｎ 的引入降低了催化剂低价态(３＋、４＋)钒的量ꎮ
原因是 ＶＯｘ 物种的结构与价态有所联系ꎬ单体钒主

要以高氧化态(５＋)形式存在ꎬ而聚合钒则以低氧化

态(３＋、４＋)为主[１６]ꎮ 根据拉曼光谱的分析ꎬＳｎ 的引

入会提升催化剂上 ＶＯｘ 物种的分散程度ꎬ从而降低

了催化剂的(Ｖ４＋＋Ｖ３＋) / Ｖ５＋比值ꎮ

􀅰１６１􀅰
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从图 ６(ｂ)中可以看出ꎬ２３５􀆰 ８ ｅＶ 和 ２３２􀆰 ８ ｅＶ
处对应于 Ｍｏ６＋ 的特征峰ꎬ２３５􀆰 １ ｅＶ 和 ２３１􀆰 ８ ｅＶ 处

的峰归属 Ｍｏ５＋[１７]ꎮ 根据表 ３ 中的数据ꎬ３ 种催化剂

的 Ｍｏ６＋ / (Ｍｏ５＋＋Ｍｏ６＋)比值基本一致ꎬ说明各催化剂

中的Ｍｏ 主要以＋６ 价存在ꎮ Ｓｎ 的引入对ＭｏＯｘ 物种

的影响不大ꎮ
从图 ６(ｃ)中可以看出ꎬ５３１􀆰 ２ ｅＶ 处的峰对应化

学吸附氧(Ｏα)ꎬ５２９􀆰 ９ ｅＶ 处出现的峰则归结为晶格

氧(Ｏβ)ꎮ Ｏα 是一种活泼氧类ꎬ可以促进 ＮＯ 氧化为

ＮＯ２ꎬ进而加快脱硝反应的进行[１８－１９]ꎮ 此外ꎬ较高的

Ｏα 含量也有利于 Ｈｇ０ 氧化反应的进行[２０]ꎮ 由表 ３
可知ꎬ３ 种催化剂的 Ｏα / (Ｏα＋Ｏβ)比值随着 ＳｎＯ２ 负

载量的提升而逐步增加ꎮ 由此ꎬＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化

剂会表现出相对较高的脱硝性能和 Ｈｇ０ 氧化性能ꎮ
从图 ６(ｄ)中可以看出ꎬＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化剂

在结合能 ４８４􀆰 ７ ｅＶ 处出现的峰对应 Ｓｎ０ 物种ꎬ
４８６􀆰 ２ ｅＶ 和 ４８７􀆰 ２ ｅＶ 处的峰则归属于氧化态(２＋、
４＋)的 Ｓｎ 物种ꎮ ２ 种催化剂上的 Ｓｎ 物种均以氧化

态为主ꎮ

(ａ)Ｖ２ｐ (ｂ)Ｍｏ３ｄ

(ｃ)Ｏ１ｓ (ｄ)Ｓｎ３ｄ５ / ２

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ６　 不同催化剂的 Ｖ２ｐ、Ｍｏ３ｄ、Ｏ１ｓ 和
Ｓｎ３ｄ５ / ２ ＸＰＳ 图

表 ３　 不同催化剂的结合能数据

催化剂
(Ｖ４＋＋Ｖ３＋) /

Ｖ５＋

Ｍｏ６＋ /

(Ｍｏ５＋＋Ｍｏ６＋)

Ｏα /

(Ｏα＋Ｏβ)
(Ｓｎ４＋＋Ｓｎ２＋) /

(Ｓｎ４＋＋Ｓｎ２＋＋Ｓｎ０)

ＳＮ－１ １􀆰 ２６ ０􀆰 ９６ ０􀆰 ０８ —

ＳＮ－２ １􀆰 ２２ ０􀆰 ９８ ０􀆰 １０ ０􀆰 ９８

ＳＮ－３ １􀆰 ２０ ０􀆰 ９８ ０􀆰 １４ ０􀆰 ９７

　 　 不同催化剂的 ＮＨ３ －ＴＰＤ 图如图 ７ 所示ꎮ 由

图 ７ 中可以看出ꎬＳＮ－１ 催化剂在 ３００ ~ ５００℃出现 １
个较宽的 ＮＨ３ 脱附峰ꎮ 随着 ＳｎＯ２ 负载量的增加ꎬ
催化剂的 ＮＨ３ 脱附峰峰面积逐渐增大ꎬ且峰顶温度

向高温方向移动ꎮ 说明 ＳｎＯ２ 的引入增加了催化剂

的表面酸量ꎬ同时提升了催化剂的酸强度ꎮ 根据

Ｔａｎｇ 等[２１] 的研究ꎬ这个现象主要归因于 ＳｎＯ２ 是很

强的 Ｌｅｗｉｓ 酸ꎮ

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ７　 不同催化剂的 ＮＨ３－ＴＰＤ 图

不同催化剂的脱硝效率如图 ８ 所示ꎮ 由图 ８ 中

可以看出ꎬＳＮ－１ 催化剂的整体脱硝效率较低ꎬ在
２５０、２８０℃ 时ꎬ 催 化 剂 的 脱 硝 效 率 为 ６０􀆰 ４％ 和

８３􀆰 ４％ꎻ当烟气温度升至 ４００℃ꎬ催化剂的脱硝效率

达到最大值(９６􀆰 ４％)ꎮ 相比之下ꎬＳＮ－２、ＳＮ－３ 催化

剂的脱硝效率有所提升ꎮ 原因是 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂

上引入 Ｓｎ 后ꎬ催化剂的还原性能增加ꎬ表面酸量和

酸强度增加ꎮ 并且ꎬ催化剂上的 Ｏα 含量增加ꎮ 因

此ꎬＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化剂体现出较 ＳＮ－１ 催化剂更

好的脱硝效率ꎮ

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ８　 不同催化剂的脱硝效率

不同催化剂的 Ｎ２ 选择性如图 ９ 所示ꎮ 由图 ９
中可以看出ꎬ当烟气温度≤３１０℃时ꎬ３ 种催化剂的

Ｎ２ 选择性均为 １００％ꎻ当烟气温度升至 ３４０℃ 以上

时ꎬ各催化剂的 Ｎ２ 选择性开始降低ꎮ 这是由于高温

导致副反应发生生成了 Ｎ２Ｏꎮ 对比图 ９ 中的数据ꎬ３
种催化剂的 Ｎ２ 选择性顺序为:ＳＮ－３>ＳＮ－２>ＳＮ－１ꎮ
一般认为ꎬ聚合钒是生成 Ｎ２Ｏ 的主要原因[２２]ꎮ 根

􀅰２６１􀅰



２０２１ 年 ８ 月 纵宇浩等:Ｓｎ 的添加对 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂脱硝及汞氧化性能的影响

据拉曼光谱的分析结果ꎬＳｎ 的存在抑制催化剂上聚

合钒的生成ꎬ从而含 Ｓｎ 催化剂的 Ｎ２ 选择性较高ꎮ

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 ９　 不同催化剂的 Ｎ２ 选择性

不同催化剂的 Ｈｇ０ 氧化性能如图 １０ 所示ꎮ 由

图 １０ 中可以看出ꎬ在烟气温度 ２５０ ~ ３４０℃范围内ꎬ
各催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率随着温度的增加而增加ꎮ
当烟气温度高于 ３４０℃后ꎬ受 Ｈｇ０ 在催化剂上的吸

附能力降低的影响[２３]ꎬ各催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率逐

步下降ꎮ ＳＮ－１ 催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率较低ꎬ均在

６５％以下ꎮ 当烟气温度为 ３４０℃时ꎬＳＮ－１、ＳＮ－２ 和

ＳＮ－３ 催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率分别为 ６３􀆰 ５％、７２􀆰 ５％
和 ８３􀆰 ９％ꎮ Ｓｎ 元素的引入有效提升了 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催
化剂的 Ｈｇ０ 氧化性能ꎮ 含 Ｓｎ 催化剂具备较高 Ｈｇ０

氧化效率的原因是:Ｓｎ 的引入增加了催化剂上 Ｏα

的含量ꎻＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 制备过程中ꎬ使用 ＳｎＣｌ４ 作

为 Ｓｎ 前驱体ꎬ在向载体上负载 Ｓｎ 的同时ꎬ也引入部

分 Ｃｌ 元素ꎬ这对于催化剂 Ｈｇ０ 氧化效率的提升也有

一定的正面影响[２４]ꎮ

１—ＳＮ－１ꎻ２—ＳＮ－２ꎻ３—ＳＮ－３

图 １０　 不同催化剂的 Ｈｇ０ 氧化性能

燃煤烟气中 ＨＣｌ 的体积分数对催化剂的 Ｈｇ０

氧化性能有显著的影响[２]ꎮ 然而ꎬ受煤种影响ꎬ燃
煤烟气中的 ＨＣｌ 体积分数存在波动ꎮ 因此ꎬ对于协

同脱硝脱汞催化剂ꎬ在低体积分数 ＨＣｌ 条件下是否

具备较高的 Ｈｇ０ 氧化效率ꎬ也是评判催化剂性能高

低的标准之一ꎮ 为此ꎬ对各催化剂进行不同 ＨＣｌ 体
积分数条件下(烟气温度 ３４０℃ꎬ其他条件同图 １０)
的 Ｈｇ０ 氧化效率进行分析ꎬ结果如表 ４ 所示ꎮ 当烟

气中 ＨＣｌ 体积分数低于 ２０ μＬ / Ｌ 时ꎬ催化剂的 Ｈｇ０

氧化效率较低ꎻ当 ＨＣｌ 体积分数高于 ２０ μＬ / Ｌ 时ꎬ
催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率基本稳定ꎮ ＨＣｌ 体积分数为

１０ μＬ / Ｌ 的反应条件下ꎬＳＮ－１、ＳＮ－２ 和 ＳＮ－３ 催化

剂的 Ｈｇ０ 氧化效率分别为 ３５％、４５􀆰 １％和 ５６􀆰 ９％ꎬ说
明含 Ｓｎ 催化剂在低 ＨＣｌ 体积分数下也具备相对较

高的 Ｈｇ０ 氧化效率ꎮ
表 ４　 不同催化剂、不同体积分数 ＨＣｌ 的 Ｈｇ０ 的

氧化效率 ％

催化剂
ＨＣｌ 体积分数 / (μＬ􀅰Ｌ－１)

０ ５ １０ １５ ２０ ２５ ３０

ＳＮ－１ ７􀆰 ５ １５􀆰 ２ ３５􀆰 ０ ５０􀆰 ８ ６３􀆰 ５ ６５􀆰 ０ ６６􀆰 １

ＳＮ－２ １１􀆰 ９ １９􀆰 ３ ４５􀆰 １ ６１􀆰 ５ ７２􀆰 ５ ７５􀆰 ６ ７５􀆰 ８

ＳＮ－３ １７􀆰 ４ ２９􀆰 ８ ５６􀆰 ９ ７２􀆰 ７ ８３􀆰 ９ ８４􀆰 ３ ８４􀆰 ３

３　 结论

(１)Ｓｎ 的负载使 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂的比表面积

和孔容略有降低、孔径略有提升ꎬ但没有改变 Ｖ－
Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂的晶型结构及载体的孔道结构ꎮ

(２)与 Ｖ－Ｍｏ / Ｔｉ 催化剂相比ꎬＶ－Ｍｏ－Ｓｎ / Ｔｉ 催
化剂的还原性能提升、酸量增多、化学吸附氧含量增

多ꎬ提高了 Ｖ－Ｍｏ－Ｓｎ / Ｔｉ 脱硝催化剂的脱硝活性及

汞氧化效率ꎮ
(３)当烟气中 ＨＣｌ 体积分数低于 ２０ μＬ / Ｌ 时ꎬ

催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率较低ꎮ 当 ＨＣｌ 体积分数高

于 ２０ μＬ / Ｌ 时ꎬ催化剂的 Ｈｇ０ 氧化效率基本稳定ꎬ
ＨＣｌ 具有促进 Ｈｇ０ 氧化的作用ꎮ 含 Ｓｎ 催化剂提升

了低 ＨＣｌ 状态下的汞氧化性能ꎮ
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