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摘要!采用正电晕放电产生非热等离子体将模拟烟气中的 ,0和 ]V( 氧化成更易吸收的 ,0’ 和 ]V’ a$从而强化其碱液吸收脱

除$并考察放电电压及入口 50’ 和 ,0浓度对氧化和脱除效果的影响B结果表明$随着电压升高$,0和 ]V( 的氧化和脱除量增

加B当 ,0浓度为 "*E FVPF* $放电电压为 "’‘&I-时$吸 收 塔 出 口 ,0和 ,0’ 浓 度 分 别 为 ( 和 %# FVPF*‘当 ]V( 浓 度 为 ""(

&VPF* $放电电压为 "*‘" I-时$吸收塔出口 ]V( 和 ]V’ a浓度分别为 ’’ &VPF*和 "" &VPF*‘50’ 对 ]V( 的氧化和脱除具有一定

促进效应$且这种效应随 50’ 浓度提高而增强$但 50’ 对 ,0的氧化和脱除影响不大B,0对 ]V( 氧化有明显的抑制效应$随着

,0浓度提高$]V( 氧化和脱除量显著降低B当 &(( FVPF* 50’ * "*E FVPF
* ,0和 ""( &VPF* ]V( 共存时$对应 $$ CP4的能量输

入$,0和 ]V( 的脱除率分别为 )$h和 *"hB
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!!燃煤和焚烧烟气中含有烟尘*50’*,0和 ]V等

多种污染物B传统的处理方法针对每一种污染物设

置一个独立的处理装置$主流技术方法包括除尘器

分离烟尘$石 灰P石 灰 石 浆 液 吸 收 脱 除 50’$氨 选 择

性催化还原 净 化 ,0$活 性 炭 吸 附 焚 烧 烟 气 中 的 汞

等B这种处理方式净化效率高$但流程长*设备数量

多而复杂$由此导致处理系统的投资和运行费用高*
占地面积大B因此$开发新型技术$在较短的流程内$
利用尽可能少的处理设备$实现多种污染物的联合

脱除是烟气净化的努力方向B
碱液吸 收 能 够 高 效 脱 除 烟 气 中 的 50’*,0’ 和

]V’ a$对荷电细颗粒物的脱除效果也优于不带电颗

粒B然而$这种方法对 ,0和 ]V( 的脱除能力很差B
若要采用吸收净化$需要先对其进行氧化B为此$人

们基于气相氧化和液相氧化 ,0和 ]V( 两条技术路

线进行了一 系 列 研 究$包 括 电 子 束 氧 化 +", *臭 氧 氧

化 +’, *等离子体 氧 化 +*, *3V")#P3V"(# 氧 化 +E, 和

,G6;0氧化 +), 等B其中$利用高能电子"电子束#*放

电等离子体和臭氧等物质氧化 ,0或 ]V( 被认为是

具有应用前景的方案B=>HAN:AFG等 +%, 采用等离子体

氧化与亚硫酸钠和氢氧化钠的混合液吸收相结合脱

除烟 气 中 的 ,0Q$发 现 注 入 能 量 为 " 以 ,0计 # )%
@-P分子时$#&h的 ,0和 $)h的 ,0Q能被脱除$并
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指出采用等离子体与化学吸收结合的方式将是未来

降低烟气处理成本的发展方向BZGFGF797等 +$, 采用

等离子体氧 化 与 化 学 吸 收 相 结 合 脱 除 ,0$在 达 到

&(h g&)h的 脱 除 率 时$脱 除 ,0的 运 行 费 用 为

E ("(美 元P9$是 传 统 选 择 性 催 化 还 原 技 术 的"P* g
"P)B6:@8 等 +&, 研究表明$使用介质阻挡放电产生等

离子体对 ]V( 的氧化效率高$但是能耗比较大B
到目前为此$对于非等离子体氧化协同吸收同

时脱除 ,0和 ]V( 的 研 究 报 道 还 鲜 见B本 课 题 组 前

期研究了 在 非 热 等 离 子 体 作 用 下$分 别 添 加 60’*
,0*]’0和 ]6;等组分对空气气氛中元素汞氧化的

影响$结果表明$ 60’ 的和 ,0的存在会抑制元素汞

氧化’]’0和 ]6;存 在 会 促 进 元 素 汞 的 氧 化 +#,B本

研究基于模拟烟气气氛$进一步考察非热等离子体

强化氧化和碱液吸收脱除 ,0和 ]V( 的效果以及气

相组分间的影响作用$对开展等离子体技术与碱液

吸收联合脱除烟气中多种污染物的应用具有一定指

导意义B

MN材料与方法

MOM!实验装置

实验装置由配气*放电等离子体发生*气体吸收

和气体成分分析 E 个部分构成$如图 " 所示B

"‘标准气钢瓶’’‘空气压缩机’*‘质量流量计’E‘汞渗透装置’

)‘水蒸气鼓泡塔’%‘缓冲混合罐’$‘等离子体反应器’&‘高压电源’

#‘O]控制器’"(‘母液瓶’""‘碱液吸收瓶’"’‘溢流液瓶’

"*‘气体分析仪’"E‘大气采样仪’")‘采样管

图 MN实验装置示意

=AVB"!5M:@FG9AMN7S9:@@JO@LAF@89G;N@9>O

模拟烟气的基本组成为 %h 0’* "’h 60’* *h
]’0$平衡气为 ,’‘汞渗透管置于控温油浴槽$通过

汞渗透管的 ,’ 将 ]V( 引入反应混合气$通过鼓泡塔

的空气将 ]’0引 入 反 应 混 合 气B50’ 和 ,0来 自 标

准气钢瓶$通过质量流量计控制各路气体的流量$总

气量为 % 4PFA8B气体依次通过缓冲罐混合*放电等

离子体反应器和碱液吸收塔B通过测量放电等离子

体反应器入口和出口$以及吸收塔出口的污染物浓

度$可确定氧化和脱除的效果B
MOP!等离子体反应器和碱液吸收塔

本研究采用 线D管 结 构 的 正 电 晕 放 电 等 离 子 体

反应器 +#,B管状 接 地 极 内 径 为 E’ FF$阳 极 为 串 接

*( 个放电齿片的 % FF不锈钢管$放电齿片间距为

) FF$放电齿片厚 " FF$每个放电齿片上有 E 个放

电尖端$放电尖端到阴极距离为 "% FF$总放电区长

度为 "&( FFB

碱液吸收塔 为 鼓 泡 式$通 过 O]控 制 系 统 调 节

新鲜吸收液"" F7;P4的 ,G0]#进入吸收塔的流量$
继而维持吸收塔内溶液 O]值为 %‘( g%‘)‘通过吸

收塔侧面的溢流口排出多余的吸收液$并维持吸收

塔内溶液成分基本恒定B
MOQ!分析方法

气体中汞浓度采用吸收法采样结合双硫腙分光

光度法测定$其中 ]V’ a由 (‘) F7;P4硫酸水溶液吸

收$]V( 由 (‘" F7;P4高锰酸钾与 "(h硫酸的混合溶

液吸收B采用 Ĝ8@5[3#E" Ĝ8@67B$ 49?B$ ULA9GA8#
和 2@N97**) "2@N9767B$ 49?B$ [@LFG8<#气 体 分 析

仪测量 50’*,0和 ,0’ 的浓度B

PN结果与讨论

POM!非热等离子体强化碱液吸收脱除 ,0或 ]V(

在气 相 模 拟 烟 气 含 有 "*E FVPF* ,0或 ""(

&VPF* ]V( 的情况下$即反应混合气组成分别为 %h
0’ a"’h60’ a*h]’0a"*E FVPF

* ,0a,’ 和

%h0’ a"’h60’ a*h]’0a""( &VPF
* ]V( a,’

时$考察非热等 离 子 体 对 ,0或 ]V( 氧 化 和 碱 液 吸

收的影响$结果分别如图 ’ 和图 * 所示B
从图 ’ 可以看出$随着放电电压升高$等离子体

反应器出口 ,0或 ]V( 浓度皆降低$而 ,0’ 或 ]V’ a

浓度皆上升B这是因为气氛中 0’ 和 ]’0的存在$使

得放电产生 的 非 热 等 离 子 体 中 含 有 大 量 0**-0和

-0]等氧化 性 自 由 基$能 够 氧 化 ,0或 ]V( 为 ,0’
或 ]V’ a$并且所产生氧化性自由基的量随放电电压

增大而升高$总汞的浓度下降是由于等离子体反应

器对 ]V’ a具有一定捕集作用 +#,B与 ]V( 相比$,0更

*&%"
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图 PN=C或 :9T 存在下等离子体反应器出口污

染物浓度与放电电压的关系

=AVB’!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 ?ANM:GLV@T7;9GV@G8?

7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FO;GNFGL@GM97L

图 QN=C或 :9T 存在下吸收塔出口污染物

浓度与放电电压的关系

=AVB*!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 ?ANM:GLV@T7;9GV@G8? 7>9;@9

M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FG;IG;AGRN7LO9A78 97Q@L

易氧化B不仅表现在相同电压下$,0氧化程度高于

]V($也表现 在 对 应 稳 定 放 电 可 达 到 的 最 大 放 电 电

压下$,0几乎全部氧化为 ,0’$而 ]V( 仍然有部分

残余B这可能与 ,0和 ]V( 的氧化速度差异有关B实

际上$有研究已经表明 +"(, $’#& ^下 0* 与 ]V( 反应

的速率常数约 为 $‘) t"( j"# MF*-"F7;-N# j"$而 与

,0 反 应 的 速 率 常 数 +"", 为 "‘& t "( j"E

MF*-"F7;-N# j"$后者显著高于前者B
由图 * 可以看到 ,0由 "’‘& I-产生的非热等

离子体 完 全 氧 化 后 经 过 碱 液 吸 收 后 有 %# FVPF*

,0’ 残留’]V( 由 "*‘" I-时 产 生 的 非 热 等 离 子 体

大部分氧化后 经 过 碱 液 吸 收 后 有 ’’ &VPF* ]V( 和

"" &VPF* ]V’ a残 留B同 时 比 较 图 ’ 与 图 * 可 以 看

出$吸收塔出口 ,0’ 或 ]V’ a的浓度远低于等离子体

反应器出口"即吸收塔入口#$而吸收塔出口 ,0浓

度与等离子体反应器出口相比只略微下降$]V( 基

本相同$这进 一 步 证 明 碱 吸 收 只 对 ]V’ a和 ,0’ 有

效$而对 ,0和 ]V( 的作用甚微B另外$,0的加入使

放电电压升至 "’‘& I-以上时$开始出现 不 稳 定 的

火花放电$因此确定最适合的放电电压为 "’‘& I-B
POP!非热等离子体强化碱液同时吸收脱除 50’ 和

]V(

在 固 定 放 电 电 压 和 混 合 气 ]V( 浓 度 分 别 为

"’‘& I-p(‘" I-和 ""( &VPF*的条件下$将不同量

的 50’ 加入反应混合气中$考察入口 50’ 浓度对非

热等离子体 氧 化 ]V( 和 强 化 碱 液 同 时 脱 除 50’ 和

]V( 的影响$结果分别如图 E 和图 ) 所示B

图 SN"CP 和 :9T 共存下等离子体反应器

出口污染物浓度与入口 "CP 浓度的关系

=AVBE!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 A8;@950’ M78M@89LG9A78 G8?

7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FO;GNFGL@GM97L

A8 9:@OL@N@8M@7SR79: 50’ G8? ]V
(

由图 E 可以看出$等离子体反应器出口 50’ 浓

度稍低于入口$这表明少量 50’ 被氧化为 50*$这与

X78V等 +"’, 的研究结果相类似B随着 50’ 浓度上升$

]V( 的浓度有所下降$]V’ a浓度有所上升$这可能是

由于 50’ 氧 化 为 50* 后$与 ]V0反 应 消 耗 了 部 分

]V0$继而又促进 ]V( 氧化所致B
由图 ) 可以看到随着 50’ 浓度的升高$吸收塔

出口 的 ]V( 浓 度 下 降$ 50’ 自 身 的 脱 除 率 保 持 在

#(h以上B这是因为吸收液吸收的主要是总汞当中

的氧化态汞$50’ 的加入促进了 ]V( 的氧化$从而提

高了 ]V( 的总脱除量B因此 50’ 对于烟气中汞的脱

E&%"
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图 UN"CP 和 :9T 共存下碱液吸收塔出口污染物

浓度与入口 "CP 浓度的关系

=AVB)!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 A8;@950’ M78M@89LG9A78 G8?

7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FG;IG;AGRN7LO9A78

97Q@LA8 9:@OL@N@8M@7SR79: 50’ G8? ]V
(

除具有一定的促进作用B
POQ!非热等离子体强化碱液同时吸收脱除 50’ 和 ,0

在固定放电电压和混合气 ,0浓度分别为 "’‘&
I-p(‘" I-和 "*E FVPF* 的 条 件 下$将 不 同 量 的

50’ 加入反应混 合 气 中$考 察 入 口 50’ 浓 度 对 非 热

等离子体氧化 ,0和强化碱液同 时 脱 除 50’ 和 ,0
的影响$结果分别如图 % 和图 $ 所示B

图 !N"CP 和 =C共存下等离子体反应器出口污染物浓度

与入口 "CP 浓度的关系

=AVB%!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 A8;@950’ M78M@89LG9A78 G8?

7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FO;GNFGL@GM97L

A8 9:@OL@N@8M@7SR79: 50’ G8? ,0

由图 % 可以看出$随着 50’ 浓度增加$等离子体

反应器出口 ,0’ 浓度略有下降$,0浓度略有上升B
dG8V等 +’, 在研究 50’ 对臭氧氧化 ,0的影响发现$

图 RN"CP 和 =C共存下碱液吸收塔出口污染物浓度与

入口 "CP 浓度的关系

=AVB$!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 A8;@950’ M78M@89LG9A78

G8? 7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FG;IG;AGRN7LO9A78

97Q@LA8 9:@OL@N@8M@7SR79: 50’ G8? ,0

由于 50’ 与臭氧的反应比较微弱$50’ 并不会对 ,0
的氧化有太大的影响B在本研究中$尽管等离子体放

电会产生除臭氧以外的其他自由基$但是$同样地$

50’ 对等 离 子 体 氧 化 ,0的 影 响 比 较 小$说 明 氧 化

中$臭氧起着主导作用B

当 50’ 浓度升高$吸收塔出口 ,0浓 度 略 有 上

升$,0’ 浓度略 有 下 降$从 对 ,0Q整 体 处 理 效 果 来

看并没有太大影响$因此可以认为 50’ 浓度变化对

,0Q脱除影响很小B
POS!非热等离子体强化碱液同时吸收脱除 ,0和

]V(

在 固 定 放 电 电 压 和 混 合 气 ]V( 浓 度 分 别 为

"’‘& I-p(‘" I-和 ""( &VPF*的条件下$将不同量

的 ,0加 入 反 应 混 合 气 中$考 察 入 口 ,0浓 度 对 非

热等离子体 氧 化 ]V( 和 强 化 碱 液 同 时 脱 除 ,0和

]V( 的影响$结果分别如图 & 和图 # 所示B

由图 & 可以看出随着 ,0的浓度升高$]V( 的浓

度迅速 上 升$]V’ a有 所 下 降B由 于 ,0氧 化 为 ,0’
会大量消耗-0和 0*$并且 ]V( 与臭氧反应的速率常

数要比 ,0与臭氧反应常数要小 ) 个数量级$而 ]V(

的浓度比 ,0又小 * 个数量级$因此 ,0的存在明显

抑制了 ]V( 的 氧 化 反 应BC><7>8V等 +"*, 也 得 到 相 类

似的研究结果B

从图 # 可以看出$由于 ,0使 ]V( 的 氧 化 受 到

抑制$所以随着 ,0浓度增加$碱液吸收塔出口 ]V(

的浓度上升B因 此 ,0的 存 在 不 利 于 非 热 等 离 子 体

)&%"
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图 VN=C和 :9T 共存下等离子体反应器出口污染物浓度

与入口 =C浓度的关系

=AVB&!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 A8;@9,0M78M@89LG9A78

G8? 7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FO;GNFG

L@GM97LA8 9:@OL@N@8M@7SR79: ,0G8? ]V(

强化碱液脱除烟气中的 ]V(‘
POU!非热 等 离 子 体 强 化 碱 液 同 时 吸 收 脱 除 50’*

,0和 ]V(

在放电电压为 "’‘& I-p(‘" I-"对应 $$ CP4
的能量 输 入# 的 条 件 下$考 察 50’*,0和 ]V( 共 存

时$对应不同 50’ 和 ,0浓度的污染物脱除率$结果

如表 " 所示B可以看出$固定 50’ 浓度时$汞的脱除

!!

图 WN=C和 :9T 共存下碱液吸收塔出口污染物浓度

与入口 =C浓度的关系

=AVB#!/@;G9A78N:AONR@9Q@@8 A8;@9,0M78M@89LG9A78

G8? 7>9;@9M78M@89LG9A78N7SO7;;>9G89NSL7FG;IG;AGRN7LO9A78

97Q@LA8 9:@OL@N@8M@7S,0G8? ]V(

率随 ,0浓度增加而显著降低’而固定 ,0浓度时$
汞的脱除率随 50’ 浓度增加略有上升B当入口 50’*

,0和 ]V( 浓 度 分 别 为 &(( FVPF** "*E FVPF* 和

""( &VPF*条 件 下$50’ 的 氧 化 率 和 脱 除 率 分 别 为

’(h和 #’h$,0的氧化率和脱除率分别为 &&h和

)$h$]V( 的 的 氧 化 率 和 脱 除 率 分 别 为 *)h 和

*"hB
表 MNQ 组分共存下等离子体氧化与碱液吸收效果

2GR;@"!0JA?G9A78 R<O;GNFGG8? L@F7TG;R<G;IG;A8@N7;>9A78 A8 9:@M7@JAN9@8M@7S50’ $ ,0G8? ]V
(

等离子体反应器入口浓度PFV-Fj* 等离子体反应器出口氧化率Ph 吸收塔出口脱除率Ph
50’ ,0 ]V 50’ ,0 ]V 50’ ,0 ]V
&(( ** ""( t"( j* "# "(( %& #’ #% )(
&(( %$ ""( t"( j* ") "(( )) #’ #* E)
&(( "*E ""( t"( j* ’( && *) #’ )$ *"
E(( "*E ""( t"( j* E" #( ’* #E )& ’(
’(( "*E ""( t"( j* $" #" ’( #$ %( "#

QN结论

""#正 直 流 电 晕 放 电 产 生 的 非 热 等 离 子 体 对

,0和 ]V( 都 具 有 较 好 的 氧 化 作 用$碱 液 对 ,0和

]V( 的脱除率随氧化率的升高而增加B
"’#烟气中 50’ 浓度的提高对 ]V( 氧化及其被

碱液吸收脱除 具 有 一 定 的 促 进 作 用$而 ,0浓 度 的

提高对 ]V( 氧化及其被碱液吸收脱除具有显著的抑

制作用B
"*#50’*,0和 ]V( 共 存 的 情 况 下$,0对 ]V(

氧化的抑制作用要明显大于 50’ 的促进作用$能量

输入为 $$ CP4的时候 50’ 脱除率达到 #’h$,0脱

除率达到 )$h$ ]V( 的脱除率达到 *"hB
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