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固体化学链燃烧技术及污染物释放研究进展
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摘　 要:化学链燃烧(ＣＬＣ)由于其固有的 ＣＯ２浓度高、易分离、ＣＯ２减排成本低等优点已成为一种具有

发展前景的固体燃料燃烧技术ꎮ 目前 ＣＬＣ 技术由原位气化化学链燃烧( ｉＧ－ＣＬＣ)和氧解耦化学链燃

烧(ＣＬＯＵ)２ 种技术为代表ꎮ 采用固体作为燃料燃烧时ꎬ其污染元素会以气体形式释放到大气或掺杂

到 ＣＯ２目标气体中ꎬ带来环境及操作问题ꎮ 论述了固体燃料化学链燃烧的 ｉＧ－ＣＬＣ 及 ＣＬＯＵ２ 种技术

及相关原理ꎬ简述了国内外研究现状ꎬ并对 ２ 种技术的性能和优缺点进行分析ꎮ 同时ꎬ着重对固体燃

料化学链燃烧过程中存在的污染元素及其释放规律进行总结ꎮ 对于固体燃料中的 Ｓ 元素ꎬ最终将会

大部分转移到气相中并以 Ｈ２Ｓ 和 ＳＯ２( ｉＧ－ＣＬＣ)或单一 ＳＯ２(ＣＬＯＵ)的形式释放ꎬ小部分会固存于灰

烬中或与氧载体结合ꎮ 在排放比例方面ꎬ随着燃料反应器温度的增加ꎬ燃料反应器出口处含硫气体含

量上升ꎬ同时空气反应器出口处含硫气体含量下降ꎮ 固体燃料中的 Ｎ 元素将全部转移到气相中并在

２ 种技术中均以 Ｎ２和 ＮＯ 形式释放ꎬ不同之处在于 ＣＬＯＵ 技术由于氧载体的释氧性使得 ＮＯ 生成偏

多ꎬ燃料反应器和空气反应器出口处的含氮气体含量与温度的关系与 Ｓ 元素变化一致ꎮ 固体燃料中

Ｈｇ 元素主要以 Ｈｇ０和 Ｈｇ２＋分布在气相中ꎬ在燃料反应器中主要以 Ｈｇ０形态存在ꎬ而在空气反应器中主

要是 Ｈｇ２＋ꎬ在 ＣＬＯＵ 技术中有相当一部分 Ｈｇ(４２.５％)保留在燃烧的灰中ꎮ 燃料反应器中 Ｈｇ 释放量

将随燃料反应器温度的升高而增加ꎬ空气反应器的 Ｈｇ 释放量随温度升高而降低ꎮ 固体燃料化学链

燃烧过程中的挥发分作为一种污染物在排放方面也需关注ꎮ 结果表明燃料类型似乎对燃料反应器出

口气体中的焦油量具有决定性影响ꎬ目前只发现高挥发分生物质的 ｉＧ－ＣＬＣ 过程有焦油排放问题ꎬ而
在 ＣＬＯＵ 技术中由于燃料反应器中气态氧的存在导致焦油化合物完全燃烧ꎮ 最后结合污染元素性质

及在 ２ 种化学链燃烧技术中的释放规律ꎬ针对减少相关污染物的排放提出了原料处理及工艺改进
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(４２.５％) ｉｎ ｔｈｅ ＣＬＯＵ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｗｉｌｌ ｂｅ ｒｅｔａｉｎｅｄ ｉｎ ｔｈｅ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ａｓｈ.Ｔｈｅ ｒｅｌｅａｓｅ ｏｆ Ｈｇ ｉｎ ｔｈｅ ｆｕｅｌ ｒｅａｃｔｏｒ ｗｉｌｌ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｉｎ￣
ｃｒｅａｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｆ ｔｈｅ ｆｕｅｌ ｒｅａｃｔｏｒꎬａｎｄ ｔｈｅ ｒｅｌｅａｓｅ ｏｆ Ｈｇ ｉｎ ｔｈｅ ａｉｒ ｒｅａｃｔｏｒ ｗｉｌｌ ｄｅｃｒｅａｓｅ.Ｔｈｅ ｖｏｌａｔｉｌｅ ｍａｔｔｅｒ ｉｎ ｔｈｅ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｃｈａｉｎ
ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｐｒｏｃｅｓｓ ｏｆ ｓｏｌｉｄ ｆｕｅｌꎬａｓ ａ ｐｏｌｌｕｔａｎｔꎬａｌｓｏ ｎｅｅｄｓ ｔｏ ｂｅ ｐａｉｄ ａｔｔｅｎｔｉｏｎ ｔｏ ｉｎ ｔｈｅ ａｓｐｅｃｔ ｏｆ ｅｍｉｓｓｉｏｎ.Ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｔｙｐｅ ｏｆ
ｆｕｅｌ ｓｅｅｍｓ ｔｏ ｈａｖｅ ａ ｄｅｃｉｓｉｖｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｎ ｔｈｅ ａｍｏｕｎｔ ｏｆ ｔａｒ ｉｎ ｔｈｅ ｏｕｔｌｅｔ ｇａｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｕｅｌ ｒｅａｃｔｏｒ.Ａｔ ｐｒｅｓｅｎｔꎬｔａｒ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｉｓ ｏｎｌｙ ｆｏｕｎｄ ｉｎ ｔｈｅ
ｉＧ－ＣＬＣ ｏｆ ｂｉｏｍａｓｓ ｗｉｔｈ ｈｉｇｈ ｖｏｌａｔｉｌｅ ｃｏｎｔｅｎｔꎬｗｈｉｌｅ ｉｎ ＣＬＯＵ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬｔｈｅ ｔａｒ ｃｏｍｐｏｕｎｄｓ ａｒｅ ｃｏｍｐｌｅｔｅｌｙ ｂｕｒｎｅｄ ｄｕｅ ｔｏ ｔｈｅ ｐｒｅｓｅｎｃｅ ｏｆ
ｇａｓｅｏｕｓ ｏｘｙｇｅｎ ｉｎ ｔｈｅ ｆｕｅｌ ｒｅａｃｔｏｒ.Ｆｉｎａｌｌｙꎬｃｏｍｂｉｎｅｄ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ ｐｏｌｌｕｔｉｏｎ ｅｌｅｍｅｎｔｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｒｅｌｅａｓｅ ｌａｗ ｉｎ ｔｈｅ ｔｗｏ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｃｈａｉｎ
ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓꎬｓｏｍｅ ｓｕｇｇｅｓｔｉｏｎｓ ａｒｅ ｐｕｔ ｆｏｒｗａｒｄ ｆｏｒ ｔｈｅ ｐｒｏｃｅｓｓ ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ａｎｄ ｄｅｓｉｇｎ ｂｙ ｔｈｅ ｒａｗ ｍａｔｅｒｉａｌ ｔｒｅａｔｍｅｎｔ ａｎｄ
ｐｒｏｃｅｓｓ ｉｍｐｒｏｖｅｍｅｎｔ ｔｏ ｒｅｄｕｃｅ ｔｈｅ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ｏｆ ｐｏｌｌｕｔａｎｔｓ.
Ｋｅｙ ｗｏｒｄｓ:ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎꎻｓｏｌｉｄ ｆｕｅｌꎻＣＯ２ ｓｅｐａｒａｔｉｏｎꎻｐｏｌｌｕｔａｎｔ ｒｅｌｅａｓｅꎻｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ ｐｒｏｔｅｃｔｉｏｎ

０　 引　 　 言

为应对全球变暖和气候变化ꎬ通常采用增加可

再生能源的利用或碳捕获及储存(ＣＣＳ)技术来减少

ＣＯ２排放[１]ꎮ ＣＣＳ 技术的目的是从大气中捕获和储

存纯净的 ＣＯ２
[２]ꎮ 目前ꎬ捕获 ＣＯ２主要有 ３ 种方法:

燃烧前、燃烧后和氧燃料燃烧(分离空气中的氧气

后与循环烟气一同送入炉中燃烧) [３]ꎮ 虽然这些方

法可以有效减少 ＣＯ２排放ꎬ但通常涉及大规模气体

分离ꎬ需要大量的能源及额外的经济投资ꎮ 化学链

燃烧(ＣＬＣ)被认为是一种有应用前景的低成本 ＣＯ２

减排技术ꎬ可通过其固有的 ＣＯ２气体内分离特点而

获得显著的能源节约效果ꎮ 据估计ꎬ燃烧固体燃料

的 ＣＬＣ 工厂捕获 ＣＯ２的吨成本约为 ２０ 美元[４]ꎬ远
低于燃烧后技术(３６~５３ 美元 / ｔ)、燃烧前捕获(２８~
４１ 美元 / ｔ ) 和含氧燃烧 ( ３６ ~ ６７ 美元 / ｔ ) 的估计

成本[５]ꎮ
在 ＣＬＣ 中ꎬ燃烧所需氧气通过氧载体的氧化还

原循环提供ꎬ其中固体氧载体(通常是金属氧化物)
被还原以供应氧气ꎬ然后再被空气重新氧化ꎮ ＣＬＣ
工艺大多研究的是所谓的原位气化化学链燃烧

(ｉＧ－ＣＬＣ)技术ꎬ即燃料气化及气体与氧载体的反应

在同一反应器中同时进行ꎮ 然而ꎬ在固体燃料 ＣＬＣ
中ꎬ由于某些能释放氧的材料的使用ꎬ化学链氧解耦

燃烧(ＣＬＯＵ)的发展使固体燃料燃烧向前迈出了重

要一步ꎮ
固体燃料化学链燃烧除了产生碳质气体外ꎬ由

于燃料本身存在的 Ｎ、Ｓ、Ｈｇ 等元素也会在燃烧过程

中以污染物的形式释放出来[６－８]ꎮ 此外ꎬ以生物质

高挥发分物质作为燃料产生的未完全转化的焦油会

随着气体排出[９]ꎮ 截至目前ꎬ对 ＣＬＣ 中污染物形成

的研究主要集中在硫和氮的排放[１０－１６]ꎬ但最近也有

一些关于汞及焦油排放的研究[１７－１９]ꎮ 详细了解和

总结化学链燃烧过程中污染物的释放规律对煤的清

洁利用和环境保护以及未来的工艺开发有重要的指

导作用ꎮ 本文介绍了以 ｉＧ－ＣＬＣ 和 ＣＬＯＵ 为代表的

ＣＬＣ 的技术原理ꎬ并总结了污染物在 ２ 种技术中的

释放情况ꎬ为减少污染物排放的基础研究和工艺开

发提供参考ꎮ

１　 ＣＬＣ 工艺

ＣＬＣ(化学链燃烧)工艺在由空气反应器和燃料

反应器组成的循环系统中进行(图 １)ꎮ ＣＬＣ 涉及氧

载体在燃料反应器和空气反应器之间循环ꎬ该过程

２
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与一般燃烧反应的不同之处在于ꎬ化学链燃烧过程

中所需氧由氧载体而非空气提供ꎮ 将可燃物引入燃

料反应器ꎬ并与氧载体反应生成蒸汽和 ＣＯ２ꎮ 蒸汽

很容易地从废气中浓缩ꎬ留下纯 ＣＯ２进行固存ꎮ 还

原的氧载体被输送到空气反应器被空气氧化ꎬ使其

恢复到初始状态ꎬ完成氧载体的再生ꎮ 离开空气反

应器的气体是氮气和未使用完的氧气ꎮ 因此ꎬＣＬＣ
工艺减少了对环境的影响ꎬ避免了气体分离的能源

消耗ꎮ

图 １　 化学链燃烧过程示意

Ｆｉｇ.１　 Ｓｃｈｅｍｅ ｏｆ ｔｈｅ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｐｒｏｃｅｓｓ

１􀆰 １　 ｉＧ－ＣＬＣ 技术

ｉＧ－ＣＬＣ 技术是将固体燃料直接加入含有氧载

体的流化床燃料反应器中进行燃烧ꎬ原理如图 ２ 所

示ꎮ 燃料反应器中主要发生的反应有

Ｃｏａｌ → Ｖｏｌａｔｉｌｅ ｍａｔｔｅｒ ＋ Ｃｈａｒ (１)
Ｃｈａｒ ＋ Ｈ２Ｏ → Ｈ２ ＋ ＣＯ (２)

Ｃｈａｒ ＋ ＣＯ２ → ＣＯ (３)
ＭｘＯｙ＋Ｈ２ꎬＣＯꎬｖｏｌａｔｉｌｅ ｍａｔｔｅｒ →ＭｘＯｙ－１＋ＣＯ２＋Ｈ２Ｏ

(４)
ＣＯ ＋ Ｈ２Ｏ → ＣＯ２ ＋ Ｈ２ (５)

图 ２　 ｉＧ－ＣＬＣ 技术原理示意[２０]

Ｆｉｇ.２　 Ｓｃｈｅｍｅ ｏｆ ｔｈｅ ｉＧ－ＣＬＣ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ[２０]

在 ｉＧ－ＣＬＣ 燃烧模式下ꎬ按照反应(１) ~ (３)所
描述的方案ꎬ在燃料反应器中采用蒸汽或 ＣＯ２进行

固体燃料的气化ꎮ 与此同时ꎬ蒸汽或 ＣＯ２也可作为

流化床的流化介质ꎮ 煤的脱挥发分和气化过程中生

成的产物主要由氧载体颗粒通过反应(４)将其氧化

生成 ＣＯ２和 Ｈ２Ｏꎮ 此外ꎬ燃料反应器中的气体成分

可以通过水－气变换反应来改变(反应(５))ꎮ 出口

气体中蒸汽凝结后ꎬ几乎可以得到纯 ＣＯ２气体ꎮ 氧

载体在燃料反应器中被还原ꎬ然后转移到空气反应

器中ꎬ通过空气氧化进而达到氧载体再生的目的

(反应(６))ꎮ

ＭｘＯｙ－１ ＋ １
２
Ｏ２ → ＭｘＯｙ (６)

国内外学者对 ｉＧ－ＣＬＣ 技术开展了广泛研究ꎮ
赵海波等[２１]研究了天然赤铁矿与烟煤的反应性能ꎬ
考察了燃料器温度、热功率和流化介质流量等操作

参数对燃烧效率、碳捕集效率和 ＣＯ２产率因素的影

响ꎮ 结果表明ꎬ燃料反应器中每单位火力的较高操

作温度和库存量对这 ３ 个因素均产生积极影响ꎮ
Ｌｅｉｏｎ 等[２２]通过 Ｆｅ２Ｏ３基氧载体与石油焦的化学链

燃烧试验发现ꎬ流化介质中水蒸气含量的增加、ＳＯ２

气体的引入、温度的提高均能显著提高反应速率ꎮ
Ｇｅ 等[２３]对 Ｋ２ＣＯ３以共沉淀法和浸渍法 ２ 种方式负

载于 Ｆｅ２Ｏ３氧载体上并与神华烟煤的反应性进行研

究ꎬ结果表明ꎬ在总碳转化率、ＣＯ２收率以及循环稳

定性方面ꎬ共沉淀法均优于浸渍法ꎮ 李延兵等[１５] 对

２ 种具有不同化学组成和结构属性(赤铁矿和钛铁

矿)氧载体的反应特性进行研究ꎬ发现升高反应温

度有利于增强反应性能、ＣＯ２捕集浓度和碳转化率ꎬ
与赤铁矿相比ꎬ钛铁矿的 ＣＯ２捕集效率和碳转化效

率更高ꎮ
在以固体为燃料的 ｉＧ－ＣＬＣ 技术中ꎬ由于燃料

与氧载体之间的固－固反应效率很低[２４]ꎬ主要是气

化产物与氧载体发生快速的气－固反应ꎮ 因此ꎬ固
体燃料在燃料反应器中的气化是燃料转化的速控步

骤ꎮ 如果碳在燃料反应器中未完全转化ꎬ部分碳与

氧载体离开燃料反应器ꎬ因此建议使用碳汽提

塔[２５－２６]ꎬ将离开燃料反应器的未转化的焦炭与氧载

体分离ꎬ以尽量减少转移到空气反应器的焦炭量ꎮ
１􀆰 ２　 ＣＬＯＵ 技术

为进一步提高燃料气化速率、增加碳捕集效率ꎬ
一种能在较低温度和氧分压下具有分解并释放 Ｏ２功

能的金属氧载体可进一步改善燃料的燃烧效率ꎮ 该

技术又称为氧解耦化学链技术(ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ
ｏｘｙｇｅｎ ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇꎬＣＬＯＵ)ꎬ由 Ｍａｔｔｉｓｓｏｎ 等[２４]提出ꎮ

由 ＣＬＯＵ 原理(图 ３)可以看出ꎬ氧载体能在燃料

反应器环境中产生气态氧(反应(７))ꎮ 挥发物和焦

炭通过产生的气态氧进行燃烧ꎬ即发生反应(８)和反

应(９)ꎮ 此过程中固体燃料一般不与氧载体直接反

应ꎬ挥发物和固体碳被氧气燃烧ꎬ无需气化过程ꎮ 通

常情况下在流化床燃料反应器中的流化介质也可作

３
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为气化剂辅助燃料进行转化ꎬ避免了煤气化过程的限

制ꎬ有效提高了煤反应速率ꎬ促进煤的充分转化ꎮ
２ＭｘＯｙ → ２ＭｘＯｙ－１ ＋ Ｏ２ (７)

Ｃｈａｒ ＋ Ｏ２ → ＣＯ２ (８)
Ｈ２ ꎬＣＯꎬｖｏｌａｔｉｌｅ ｍａｔｔｅｒ ＋ Ｏ２ → ＣＯ２ ＋ Ｈ２Ｏ

(９)

图 ３　 ＣＬＯＵ 技术原理示意[２０]

Ｆｉｇ.３　 Ｓｃｈｅｍｅ ｏｆ ｔｈｅ ＣＬＯＵ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ[２０]

ＣＬＯＵ 采用的氧载体要求在高温环境下ꎬ能在

燃料反应器的低氧分压下释放出气态氧ꎬ同时又能

在空气反应器被空气中的氧气氧化ꎬ这与 ｉＧ－ＣＬＣ
技术要求的氧载体不同ꎮ 学者开发了用作 ＣＬＯＵ 中

氧载体的合适材料ꎬ主要集中在Ｃｕ、Ｍｎ、Ｃｏ 等氧化

物上[２７－２８]ꎮ
Ｇａｙａｎ 等[２７] 为得到具有高氧传递能力、高产氧

率和良好的流态化性能的 ＣｕＯ 基氧载体材料ꎬ制备

了不同 ＣｕＯ 含量、惰性载体和制备方法的氧载体ꎮ
在间歇式流化床反应器及不同温度和反应气氛下ꎬ
对选定的氧载体进行了氧化还原循环试验ꎮ 最终得

到了在 ＭｇＡｌ２Ｏ４上负载 ６０％的 ＣｕＯ 和在 ＺｒＯ２上负

载 ４０％的 ＣｕＯ 的氧载体ꎬ证实是用于 ＣＬＯＵ 工艺的

合适材料ꎮ Ａｄａｎｅｚ 等[２８]以 Ｃｕ－Ｍｎ 混合氧化物为氧

载体ꎬ使用南非的中等挥发性烟煤及其炭作为燃料ꎬ
结果表明氧载体显示出高的 Ｏ２释放速率ꎬ在低氧载

体与燃料质量比下没有未燃烧的产物ꎬ观察到气－
固反应具有很高的氧转移速率ꎮ 铜基氧载体具有在

较低温度下生成气态氧气的能力ꎬ这表明该材料适

合在较低温度下工作ꎬ且不存在未燃烧产物ꎮ Ｌｅｉｏｎ
等[２９]将 ＣａＭｎ０.８７５ Ｔｉ０.１２５Ｏ３ 用作氧载体ꎬ通过改变和

优化生产颗粒的烧结温度ꎬ用于石油焦作为燃料的

流化床试验ꎮ 结果表明 ＣａＭｎ０.８７５Ｔｉ０.１２５Ｏ３在惰性气

氛和还原气氛中均释放出 Ｏ２ꎬ使其成为 ＣＬＯＵ 中氧

载体的候选者ꎮ 影响 ｉＧ－ＣＬＣ 和 ＣＬＯＵ 性能的变量

比较见表 １ꎮ
表 １　 影响 ｉＧ－ＣＬＣ 和 ＣＬＯＵ 性能的变量比较

Ｔａｂｌｅ １　 Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ ｖａｒｉａｂｌｅｓ ａｆｆｅｃｔｉｎｇ ｉＧ－ＣＬＣ ａｎｄ ＣＬＯＵ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ

Ｖａｒｉａｂｌｅｓ ｉＧ－ＣＬＣ ＣＬＯＵ

Ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ ｒｅｑｕｉｒｅｍｅｎｔｓ Ｈｉｇｈ ｒｅａｃｔｉｖｉｔｙ ｗｉｔｈ ｇａｓｅｏｕｓ ｐｒｏｄｕｃｔｓ(Ｈ２ꎬＣＯꎬＣＨ４) Ａｖａｉｌａｂｉｌｉｔｙ ｔｏ ｒｅｌｅａｓｅ ｇａｓｅｏｕｓ ｏｘｙｇｅｎ

Ｃｏａｌ ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ
Ｇａｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ
Ｈｉｇｈ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

Ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ

ＦＲ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ
Ａｓ ｈｉｇｈ ａｓ ｐｏｓｓｉｂｌｅ. Ｕｓｕａｌｌｙ １ ０００ ℃ ｔｏ ｍａｘｉｍｉｚｅ ｃｈａｒ
ｇａｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ ｒａｔｅ

Ｄｅｔｅｒｍｉｎｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｍｅｔａｌ ｏｘｉｄｅ ｔｈｅｒｍｏｄｙｎａｍｉｃ ｉｎ
ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ

Ｃａｒｂｏｎ ｓｔｒｉｐｐｅｒ
Ｒｅｑｕｉｒｅｍｅｎｔ ｏｆ ｈｉｇｈｌｙ ｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ＣＳ ｔｏ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｔｉｍｅ ｆｏｒ ｃｈａｒ ｃｏｎｖｅｒ￣
ｓｉｏｎ

Ｒｅｑｕｉｒｅｍｅｎｔ ｆｏｒ ＣＳ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ ｎｏｔ ａｓ ｈｉｇｈ ａｓ ｉｎ
ｉＧ－ＣＬＣ

Ｓｏｌｉｄｓ ｉｎｖｅｎｔｏｒｙ ５００~７５０ ｋｇ / ＭＷｔｈ
Ａｓ ｌｏｗ ａｓ ２００ ｋｇ / ＭＷｔｈ ｗｏｕｌｄ ｂｅ ｐｏｓｓｉｂｌｅ ｗｉｔｈ

ｈｉｇｈｌｙ ｒｅａｃｔｉｖｅ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒｓ

ＯＣ ｒｅｃｏｖｅｒｙ ｆｒｏｍ ａｓｈ Ｌｏｗ ｒｅｌｅｖａｎｃｅ ｉｆ ｌｏｗ ｃｏｓｔ ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｒｅ ｕｓｅｄ
Ｈｉｇｈｌｙ ｒｅｌｅｖａｎｔ ｗｉｔｈ ｓｙｎｔｈｅｔｉｃ ｍａｔｅｒｉａｌｓ. Ｅａｓｙ
ｓｅｐａｒａｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｍａｇｎｅｔｉｃ ｍａｔｅｒｉａｌｓ.

Ｆｌｕｉｄｉｚｉｎｇ ａｇｅｎｔ ｐｒｅｆｅｒｒｅｄ Ｓｔｅａｍ Ｒｅｃｉｒｃｕｌａｔｅｄ ＣＯ２

ＣＯ２ ｃａｐｔｕｒｅ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ / ％ ２０~９８ ７５~１００

Ｏｘｙｇｅｎ ｄｅｍａｎｄ / ％ ６~９ ０

ＦＲ ｄｅｓｉｇｎ ＣＦＢ:ｂｅｔｔｅｒ ｖｏｌａｔｉｌｅ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ

ＢＦＢ:ｐｏｓｓｉｂｌｅ ｉｆ ｎｏ ｌｉｍｉｔａｔｉｏｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ｓｏｌｉｄｓ ｃｉｒｃｕ￣
ｌａｔｉｏｎ ｒａｔｅ
ＣＦＢ
Ｍｏｖｉｎｇ ｂｅｄ ( ｃｏｕｎｔｅｒｃｕｒｒｅｎｔ): ｍｏｒｅ ｃａｒｅｆｕｌ ｄｅ￣
ｓｉｇｎ

　 　 目前固体燃料 ＣＬＣ 的过程是以 ｉＧ－ＣＬＣ 技术和

ＣＬＯＵ 技术为代表ꎬ二者对于具体情况有各自的优

越性和可行性ꎬ得到了国内外研究者的认可和

应用ꎮ
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２　 ｉＧ－ＣＬＣ 和 ＣＬＯＵ 过程中的污染物释放

由于固体燃料如煤本身存在污染物元素ꎬ在
ＣＬＣ 过程中ꎬ煤中部分 Ｎ、Ｓ 和 Ｈｇ 会随挥发分(ｖｏｌ)
释放出来ꎬ其余仍留在炭(ｃｈａｒ)中ꎮ 如果燃料反应

器中未转化的炭到达空气反应器ꎬ则焦炭中的 Ｎ、Ｓ
和 Ｈｇ 将在空气反应器中释放出来[１３ꎬ３０－３１]ꎮ ＣＬＣ 中

污染物形成可能产生环境和操作问题ꎬ如图 ４ 所示ꎮ
空气反应器中排放的气体污染物将到达大气ꎬ而来

自燃料反应器的出口气体中存在的气态污染物将影

响捕获的 ＣＯ２质量ꎮ 因此从环境保护方面ꎬ必须考

虑排放的污染物浓度情况ꎮ

图 ４　 固体燃料 ＣＬＣ 过程中污染物的形成机制

Ｆｉｇ.４　 Ｓｃｈｅｍｅ ｏｆ ｐｏｌｌｕｔａｎｔ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｉｎ
ｔｈｅ ＣＬＣ ｐｒｏｃｅｓｓ ｗｉｔｈ ｓｏｌｉｄ ｆｕｅｌｓ

２􀆰 １　 硫的释放

２􀆰 １􀆰 １　 硫在 ｉＧ－ＣＬＣ 中的释放

ＣＬＣ 中以不同燃料进行燃烧ꎬ结果表明ꎬ在典

型的 ｉＧ－ＣＬＣ 操作条件下ꎬ煤中大部分 Ｓ 在燃料反

应器中主要以 Ｈ２ Ｓ 和 ＳＯ２ 的形式释放出来[３２－３３]ꎮ
沈来宏等[３４] 采用 ＮｉＯ / Ａｌ２Ｏ３氧载体研究了燃料反

应器温度对空气和燃料反应器中的气态含硫产物释

放的影响ꎮ 结果表明ꎬ燃料反应器中 Ｈ２Ｓ / ＳＯ２摩尔

比随温度升高而降低ꎬ这是由于氧载体的存在促进

了 Ｈ２Ｓ 氧化为 ＳＯ２的反应ꎮ 与此同时ꎬ燃料反应器

中 ＳＯ２的增加加速了 ＳＯ２与 ＣＯ 反应形成 ＣＯＳꎬ燃料

反应器出口气体中的 ＣＯＳ 浓度随燃料反应器温度

的增加而增加ꎮ 在空气反应器中ꎬ由于氧气的存在ꎬ
硫元素最终被氧气氧化并以单一 ＳＯ２ 的形式存

在ꎮ Ｍｅｎｄｉａｒａ 等[３３] 研究了以钛铁矿为氧载体与褐

煤的化学链反应过程中硫的释放情况ꎬ发现在 ８７５~
９３０ °Ｃꎬ燃料反应器中都会释放出占气相中硫总量

９０％以上的硫ꎬ且该百分比随温度的升高而增加ꎮ

出口气体中的含硫气体为 Ｈ２Ｓ 和 ＳＯ２ꎬ且随温度升

高ꎬ焦炭转化率增加ꎬＨ２Ｓ / ＳＯ２摩尔比从 ０.３３ 降低至

０.２３ꎮ 空气反应器中释放的硫含量随燃料反应器温

度的升高而降低ꎬ且排放气体中只存在 ＳＯ２ꎮ 研究

褐煤与钛铁矿燃烧过程中气态 Ｓ 的分布规律得出了

与沈来宏相似的结论ꎬ但燃料反应器中未发现 ＣＯＳꎮ
同时根据平衡计算指出ꎬ所用褐煤中有约 ７５％的 Ｓ
以气体形式释放ꎬ２５％的 Ｓ 存在于固体灰烬(ＣａＳＯ４、
黄铁矿形式)中ꎬ如图 ５ 所示(ＦＲｇ为燃料反应器气

体出口ꎬＡＲｇ为空气反应器出气口ꎬＰｙｒ 为灰中黄铁

矿硫ꎬＡｓｈ 为灰中硫)ꎮ

图 ５　 钛铁矿和褐煤试验中硫的分布[３３]

Ｆｉｇ.５　 Ｓｕｌｐｈｕｒ ｓｐｌｉｔｔｉｎｇ ｉｎ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ ｗｉｔｈ
ｉｌｍｅｎｉｔｅ ａｎｄ ｌｉｇｎｉｔｅ[３３]

值得注意的是ꎬ煤与镍基氧载体一起使用时ꎬ
Ｈ２Ｓ 会与 Ｎｉ 反应生成 Ｎｉ３Ｓ２固体ꎬ说明 Ｓ 元素不仅

会以气态释放ꎬ还会与氧载体结合形成固体化合物ꎬ
这将导致氧载体反应性降低[３４]ꎮ 对于铁基氧载体

材料ꎬ通过相关热力学计算表明[３５]ꎬ当 Ｆｅ２Ｏ３相还原

成 Ｆｅ３Ｏ４ 相时ꎬ将不会与硫形成硫化合物ꎮ Ｄｉｅｇｏ
等[３６]使用一种掺杂了 Ａｌ２Ｏ３的铁基和铜基氧载体来

燃烧含 １５％的 Ｈ２Ｓ 气体ꎬ结果发现铜基氧载体将产

生 ＣｕＳꎬ而铁基氧载体则没有任何硫化物 /硫酸盐形

成的迹象ꎮ 说明铁基氧载体更适合与高硫含量的煤

一起使用ꎮ
随着燃料反应器中温度的升高ꎬ氧载体更易将

Ｈ２Ｓ 氧化成 ＳＯ２ꎬ燃料反应器中的 Ｈ２Ｓ / ＳＯ２摩尔比降

低ꎮ 在空气反应器中ꎬ由于未转化的焦炭中存在硫

且气氛中氧气的大量存在ꎬ气相中的硫始终以 ＳＯ２

形式出现ꎮ 燃料反应器中温度升高ꎬ导致到达空气

反应器中未转化的含硫焦炭含量降低ꎬ使得空气反

应器中出口的 ＳＯ２含量下降ꎮ
２􀆰 １􀆰 ２　 硫在 ＣＬＯＵ 中的释放

文献[３７－３８]指出ꎬ使用 １ 种高硫褐煤和 ２ 种

不同的铜基氧载体进行试验时ꎬ煤中硫在燃料反应

器和空气反应器中均以 ＳＯ２的形式释放出来ꎬ未检

测到 Ｈ２Ｓꎬ这是由于煤中 Ｓ 在燃料反应器中会被氧

５
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载体释放的氧气完全氧化和在空气反应器中被氧气

氧化ꎮ Ｐｅｒｅｚ 等[３７] 通过喷雾干燥制备了包含 ５％的

ＣｕＯ、１０％的 Ｆｅ２Ｏ３和 ４０％的 ＭｇＡｌ２Ｏ４颗粒用作氧载

体ꎮ 尽管在空气反应器出口处测量到少量 ＳＯ２ꎬ但
随着燃料的引入ꎬ大部分硫均以单一的 ＳＯ２形式从

燃料反应器出口排出ꎮ 与 ｉＧ－ＣＬＣ 情况相同ꎬ燃料

反应器出口 ＳＯ２的释放量也随着燃料反应器温度的

升高而增加ꎬ且有部分 Ｓ 存在于固体灰烬(ＣａＳＯ４、
黄铁矿的形式)中排出反应系统ꎮ 同时系统中生成

的 ＳＯ２会与氧化铜反应生成(ＣｕＯ)􀅰(ＣｕＳＯ４)ꎮ 硫

酸铜的形成虽然不会影响氧载体的反应活性ꎬ但会

降低氧载体的氧输送能力ꎮ Ａｄａｎｅｚ 等[３８] 使用

ＭｇＡｌ２Ｏ４上含有 ６０％ ＣｕＯ 的新型颗粒用作氧载体ꎬ
发现随燃料引入的大多数硫以 ＳＯ２的形式从燃料反

应器出口处排出ꎮ 空气反应器出口气体中的 ＳＯ２浓

度随着燃料反应器中温度的升高而降低ꎮ 在 ９３５ ℃
下ꎬ总硫含量的 ８７.９％将以 ＳＯ２形式离开燃料反应

器ꎮ 在使用高硫含量燃料的操作过程中ꎬ氧载体的

反应性和氧气输送能力均不会受到影响ꎬ且不会发

生结块问题ꎮ
在 ＣＬＯＵ 技术中由于燃料反应器中氧载体的释

氧功能和空气反应器中的空气氧化作用使得硫在 ２
个反应器中均以 ＳＯ２的形式释放出来ꎬ且燃料反应

器出口 ＳＯ２释放量随着燃料反应器温度的升高而增

加ꎬ空气反应器中出口 ＳＯ２含量随燃料反应器温度

的升高而下降ꎬ这与 ｉＧ－ＣＬＣ 技术相同ꎮ
２􀆰 ２　 氮的释放

２􀆰 ２􀆰 １　 氮在 ｉＧ－ＣＬＣ 中的释放

与其他燃烧过程相比ꎬＣＬＣ 的主要优点是不产

生热力型 ＮＯｘ
[３９]ꎮ 在 ｉＧ－ＣＬＣ 中ꎬ对 ＮＯｘ生成的唯

一贡献是燃料中所含的氮[４０]ꎮ ＮＨ３、ＨＣＮ 是煤挥发

过程中通常释放的含氮物质[４０]ꎮ 在燃料反应器的

反应条件下ꎬ这些氮可以被氧化为 ＮＯｘ 或转化为

Ｎ２ꎮ 宋涛[４１]以天然赤铁矿为氧载体ꎬ研究了神华烟

煤以及淮北无烟煤反应过程中氮的释放情况ꎬ燃料

反应器温度 ８８０~９７０ ℃时ꎬ燃料反应器出口烟气未

检测到 ＮＯ 和 ＮＯ２ꎬ仅有微量的 Ｎ２存在ꎮ 此外ꎬ煤中

氮在燃料反应器内转化为 Ｎ２的比例随燃料反应器

温度的升高而升高ꎬ而氧载体到达空气反应器后ꎬ煤
中未转化的氮被氧化为 ＮＯꎬＮＯ 随燃料反应器温度

的升高而降低ꎮ 与此同时ꎬ宋涛等[１１] 还使用 ＮｉＯ /
Ａｌ２Ｏ３氧载体对煤中燃料氮转移进行了研究ꎬ分析了

燃料反应堆温度、煤种和运行条件对空气反应器和

燃料反应器中含氮气体产物释放的影响ꎮ 结果表

明ꎬ在燃料反应器中ꎬ燃料氮朝着 Ｎ２的方向传递ꎬ与

燃料类型无关ꎮ 在燃料反应器中ꎬＮ２是燃料氮转移

的唯一产物ꎮ 燃料反应器出口气体中 Ｎ２浓度随燃

料反应器温度的升高而增加ꎮ 煤挥发分中 ＮＯ 和作

为生成 ＮＯｘ 前驱物的 ＨＣＮ 被完全还原为 Ｎ２ꎮ 同

时ꎬ由于 ＮｉＯ 的氧化作用以及 Ｎｉ 对 ＮＨ３分解的催化

作用ꎬ作为另一种 ＮＯｘ前驱物的 ＮＨ３也被完全转化

为 Ｎ２ꎮ 在空气反应器中ꎬＮＯ 是唯一的氮污染物ꎬ且
不会形成 ＮＯ２ꎮ 较高的燃料反应器温度将导致更少

残留的焦炭进入空气反应器中ꎬ使空气反应器中

ＮＯ 含量降低ꎮ Ｍｅｎｄｉａｒａ 等[３３]研究了钛铁矿与褐煤

化学链燃烧中氮的释放情况ꎬ得出与宋涛相同的研

究结果ꎮ 发现在燃料反应器出口处检测到的氮中约

９９％是 Ｎ２、１％为 ＮＯꎬ使用质谱仪只能识别出痕量的

ＮＨ３和 ＨＣＮꎬ说明褐煤挥发分中产生的 ＮＨ３和 ＨＣＮ
被氧载体颗粒基本完全氧化ꎮ 空气反应器中未转化

焦炭中的氮以单一 ＮＯ 的形式释放ꎮ
因此ꎬ在 ｉＧ－ＣＬＣ 条件下ꎬ燃料中大多数氮是以

Ｎ２形式在燃料反应器中释放ꎬ同时可能生成少量的

ＮＯ[１１ꎬ３３]ꎬ且随着燃料反应器温度的升高ꎬ燃料中的

氮转化为 Ｎ２的比例升高ꎬ到达空气反应器的未转化

焦中的氮含量降低ꎬ从而空气反应器出口气体中

ＮＯ 浓度降低ꎮ
２􀆰 ２􀆰 ２　 氮在 ＣＬＯＵ 中的释放

Ｐｅｒｅｚ 等[３７] 采用褐煤与喷雾干燥制备的包含

５０％的 ＣｕＯ、１０％的 Ｆｅ２Ｏ３和 ４０％的 ＭｇＡｌ２Ｏ４的氧载

体反应ꎬ发现煤中存在的大多数燃料氮在燃料反应

器中以 Ｎ２的形式释放ꎬ同时煤中约 ２０％的 Ｎ 被转化

为 ＮＯꎮ 与 ｉＧ－ＣＬＣ 燃烧相比ꎬ在 ＣＬＯＵ 模式下的氮

污染物形成的种类及规律相似ꎮ 这 ２ 种方法中ꎬ唯
一氮化合物是燃料反应器中 Ｎ２和 ＮＯ 以及空气反

应器中 ＮＯꎮ 然而ꎬ在 ＣＬＯＵ 模式中ꎬ燃料反应器中

产生了占含氮气体总量约 ２０％的 ＮＯꎬ而在 ｉＧ－ＣＬＣ
过程中只有 １％的 ＮＯ[３３ꎬ３７]ꎮ 差异可归因于 ＣＬＯＵ
中燃料反应器中存在气态氧ꎬ这有利于将含氮物质

转化为 ＮＯꎬ而 ｉＧ－ＣＬＣ 中的还原气氛有利于将含氮

物质还原为 Ｎ２ꎮ
在 Ｎ 排放比例方面ꎬＣＬＯＵ 与 ｉＧ－ＣＬＣ 技术相

似ꎬ随着燃料反应器温度的升高ꎬ燃料中的氮转化为

气态氮化物的比例升高ꎬ到达空气反应器的未转化

焦中的氮含量降低ꎬ从而空气反应器出口气体中

ＮＯ 浓度降低[３７]ꎮ
２􀆰 ３　 汞的释放

煤中汞含量非常低ꎬ但煤燃烧过程中 Ｈｇ 的排

放被认为是有环境和健康风险的ꎮ Ｈｇ 是一种高挥

发性的有毒元素ꎬ有在植物和动物组织中积累的倾

６

中国煤炭行业知识服务平台 www.chinacaj.net



胡东海等:固体化学链燃烧技术及污染物释放研究进展 ２０２０ 年第 ４ 期

向[４２]ꎮ 迄今为止ꎬ文献对 Ｈｇ 的排放研究并不多ꎮ
２􀆰 ３􀆰 １　 汞在 ｉＧ－ＣＬＣ 中的释放

Ｍｅｎｄｉａｒａ 等[１７]用铁基氧载体和 ２ 种煤(褐煤和

无烟煤)进行试验ꎮ 发现煤气化过程中ꎬＨｇ 在燃料

反应器中的释放量与燃料反应器的温度和煤中 Ｈｇ
含量有关ꎬ且几乎所有的 Ｈｇ 均以气体形式挥发出

去ꎮ 燃料反应器中无烟煤(高汞含量)的汞释放量

随温度的升高而增加ꎮ 气相中 Ｈｇ０ / Ｈｇ２＋ 的摩尔比

在 ８７５ ℃时为 ７６ / ２４ꎬ９２０ ℃时为 ８６ / １４ꎮ 在 ２ 个燃

料反应器温度下ꎬ空气反应器出口气相中 Ｈｇ０ / Ｈｇ２＋

的摩尔比为 ３８ ∶ ６２ꎮ 使用褐煤(低汞含量)在 ９１０
℃下观察到燃料反应器中 Ｈｇ０ / Ｈｇ２＋ 的摩尔比为

７５ ∶ ２５ꎬ在空气反应器中测得 Ｈｇ０ / Ｈｇ２＋的摩尔比为

４６ ∶ ５４ꎮ 张志越等[１９]研究了以 Ｆｅ２Ｏ３为载氧体的煤

化学链燃烧载过程中汞析出特性ꎬ探讨了燃料反应

器出口汞的迁移变化及烟气组分对汞的影响ꎮ 结果

表明:大于 ８００ ℃的条件下ꎬ煤中的汞基本全部析

出ꎬ且随温度升高而增加ꎻ燃料反应器出口烟气中的

汞主要以 Ｈｇ０的形式存在ꎬ各工况下的单质汞占烟

气中气态总汞的比例都在 ８８％以上ꎬ随温度升高ꎬ
烟气中零价汞与气态中总汞的比例略有降低ꎬ这
与 Ｍｅｎｄｉａｒａ 的研究结果相反ꎮ 同时发现 ＳＯ２会抑制

Ｃｌ 及 Ｃｌ２的形成ꎬ从而抑制 Ｈｇ０向 Ｈｇ２＋ 转化ꎬＮＯ 会

促进汞的氧化过程ꎬ燃料反应器烟气中以 ＣＯ 为主

的还原性气氛不利于汞的氧化ꎮ Ｍａ 等[４３]以赤铁矿

为氧载体ꎬ研究了煤热解和气化过程中汞的释放情

况和氧载体对汞释放的影响ꎬ结果表明ꎬ在典型的

ＣＬＣ 操作温度 ( ９５０ ℃) 下ꎬ煤热解过程中共有

４４.７％ 的汞以气相形式释放出来ꎬ在焦炭气化过程

中释放 １３.４％的汞ꎮ 氧载体的存在对汞的释放速率

和汞量的影响很小ꎬ但氧载体促进了 Ｈｇ０向 Ｈｇ２＋的

转化ꎮ 氧载体仅吸收少量的汞ꎬ并将其与未转化的

焦炭一起进入空气反应器中ꎮ
煤中汞元素在化学链燃烧过程中大部分以 Ｈｇ０

和 Ｈｇ２＋的气态形式释放出来ꎬ在燃料反应器中主要

以 Ｈｇ０形态存在ꎬ而在空气反应器中主要是 Ｈｇ２＋ꎮ
燃料反应器中 Ｈｇ 释放量随温度升高而增加ꎬ与此

同时ꎬ空气反应器的 Ｈｇ 释放量降低ꎮ
２􀆰 ３􀆰 ２　 汞在 ＣＬＯＵ 中的释放

Ｐｅｒｅｚ 等[３７]使用 Ｃｕ－Ｆｅ 氧载体与西班牙褐煤在

９０５ ℃下进行试验ꎬ发现煤中约 １３.１％的 Ｈｇ 从燃料

反应堆中释放ꎬ１５.６％的 Ｈｇ 在空气反应器中排放ꎬ
有相当一部分的 Ｈｇ(４２.５％)保留在燃烧的灰中ꎮ
燃料反应器气相中 Ｈｇ０ / Ｈｇ２＋的摩尔比为 ８６ ∶ １４ꎬ空
气反应器出口中 Ｈｇ０ / Ｈｇ２＋摩尔比为 １ ∶ １ꎬ而同等试

验条件下ꎬｉＧ－ＣＬＣ 燃料和空气反应器中 Ｈｇ 的排放

量分别占煤中 Ｈｇ 含量的 ３１. ５％ 和 ６７. ７％ꎬ因此

ＣＬＯＵ 技术具有更低的 Ｈｇ 排放量ꎮ 这是由于 ＣＬＯＵ
过程中ꎬ煤中 Ｈｇ 部分转移到固体灰烬中ꎮ

总之ꎬ煤中存在的 Ｈｇ 在化学链燃烧过程中将

以 Ｈｇ０和 Ｈｇ２＋的形式释放出来ꎮ 在 ｉＧ－ＣＬＣ 技术中

生成以气态汞为主ꎬ而在 ＣＬＯＵ 技术中有较多的汞

残留在固体灰烬当中ꎬ使该技术有着更少的汞排放

性能ꎮ
２􀆰 ４　 焦油的释放

２􀆰 ４􀆰 １　 焦油在 ｉＧ－ＣＬＣ 中的释放

研究表明ꎬ燃料类型似乎对燃料反应器出口气

体中的焦油量具有决定性影响ꎮ 实际上ꎬ在使用钛

铁矿或铁矿石[４４－４６] 等用于燃烧不同等级煤的 ＣＬＣ
试验中没有检测到焦油ꎮ 然而ꎬ使用具有较高挥发

性物质的其他固体燃料ꎬ如生物质ꎬ在燃料反应器的

出口处会检测到焦油存在ꎬ从而影响反应器出口

ＣＯ２质量ꎮ Ｍｅｎｄｉａｒａ 等[１８] 使用几种生物质 (松木

屑、橄榄石和杏仁壳)和铁矿石作为氧载体进行测

试ꎬ９５０~９８０ ℃ꎬ焦油含量为 ２.５ ~ ４.５ ｇ / Ｎｍ３ꎮ 升高

操作温度导致燃料反应器出口气流中的焦油量减

少ꎮ ９８０ ℃下ꎬ不同生物质在 ｉＧ－ＣＬＣ 中的焦油成分

如图 ６ 所示ꎮ 萘是检测到的主要化合物ꎬ其次是较

少量的苯乙烯、己烯和菲ꎮ

图 ６　 ９８０ ℃不同生物质在 ｉＧ－ＣＬＣ 中的焦油成分[１８]

Ｆｉｇ.６　 Ｔａｒ ｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｆｏｒ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｂｉｏｍａｓｓｅｓ
ｉｎ ｉＧ－ＣＬＣ ａｔ ９８０ ℃ [１８]

２􀆰 ４􀆰 ２　 焦油在 ＣＬＯＵ 中的释放

在 ＣＬＯＵ 模式下燃烧煤或生物质测试表明燃料

反应器出口没有焦油[２０ꎬ４７]ꎮ 即使在高挥发性燃料

如生物质的燃烧情况下ꎬ也未检测到焦油的存在ꎬ这

７
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是因为燃料反应器中气态氧的存在导致焦油化合物

完全燃烧ꎮ 因此 ＣＬＯＵ 技术更利于焦油的转化ꎮ

３　 结语与展望

固体燃料用于以 ｉＧ－ＣＬＣ 和 ＣＬＯＵ 技术为代表

的化学链燃烧ꎬ其固体燃料储量丰富、产生的 ＣＯ２分

离成本低、能量利用效率高ꎬ具有广阔的发展前景ꎮ
由于固体燃料本身存在的污染元素在 ２ 种技术运行

过程中均会以污染物的气相形式释放出来ꎬ因此ꎬ在
燃料反应器出口的释放将影响 ＣＯ２质量ꎬ而空气反

应器的出口将直接排放到大气中ꎬ造成环境污染ꎮ
化学链燃烧过程中针对污染物的释放问题可在原料

处理和工艺开发过程寻找解决办法ꎮ
１)固体燃料作为化学链燃烧的原料ꎬ由于其本

身存在的污染元素是燃烧过程释放污染物的源头ꎬ
因此ꎬ充分考虑经济性的前提下ꎬ将固体燃料进入化

学链燃烧系统前进行热解ꎬ提取焦油、煤气同时脱除

部分污染元素ꎬ如 Ｓ、Ｈｇ 元素污染物预先脱除ꎬ即减

少进入化学链燃烧系统的污染元素含量ꎬ降低排放

到 ＣＯ２或大气中的污染物ꎬ易达到 ＣＯ２存储要求和

相关的大气排放标准ꎮ
２)在化学链工艺开发方面ꎬ寻找合适的化学链

燃烧技术对污染物的控制有显著作用ꎮ 如在氮污染

物排放方面ꎬ提高燃料反应器温度或开发合适的氧

载体提高燃料中的 Ｎ 向 Ｎ２ 转移的能力ꎬ选择 ｉＧ－
ＣＬＣ 技术可达到相对高的 Ｎ２转化率ꎮ 在焦油排放

方面ꎬ对于高挥发分的固体燃料可使用 ＣＬＯＵ 技术ꎮ
通过预先脱除固体燃料的挥发分ꎬ采用焦炭作为原

料选择 ｉＧ－ＣＬＣ 技术为宜ꎮ
３)ｉＧ－ＣＬＣ 和 ＣＬＯＵ 技术应用过程中由于固体

原料本身存在多种元素ꎬ有些元素会在燃烧过程中

以污染物的形式释放出来ꎮ 这些污染物不仅会造成

环境问题ꎬ也会污染目标气体ꎮ 了解污染元素的转

化情况ꎬ总结污染物的释放规律ꎬ探究降低污染物释

放的可行性路线ꎬ对于固体燃料 ＣＬＣ 的工艺开发有

重要指导作用ꎬ有利于促进固体燃料 ＣＬＣ 的工业化

进程ꎮ
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ｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｐｅｔｒｏｌｅｕｍ ｃｏｋｅ ａｎｄ ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ ｏｆ ｓｕｌｆｕｒ [ Ｊ] . Ｊｏｕｒｎａｌ
ｏｆ Ｓｏｕｔｈｅａｓｔ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ(Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｅｄｉｔｉｏｎ)ꎬ２０１９ꎬ４９(２):
８５－９２.

[８] 　 李继红ꎬ林常枫ꎬ覃吴ꎬ等.理想与还原 Ｆｅ２Ｏ３[００１]表面上汞吸

附协同催化 ＣＯ 分解作用[ Ｊ] .物理化学学报ꎬ２０１６ꎬ３２(１１):
２７１７－２７２３.
ＬＩ ＪｉｈｏｎｇꎬＬＩＮ ＣｈａｎｇｆｅｎｇꎬＱＩＮ Ｗｕꎬｅｔ ａｌ.Ｓｙｎｅｒｇｅｔｉｃ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｍｅｒ￣
ｃｕｒｙ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ ｏｎ ｔｈｅ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ ＣＯ ｏｖｅｒ ｐｅｒｆｅｃｔ
ａｎｄ ｒｅｄｕｃｅｄ Ｆｅ２Ｏ３[００１] ｓｕｒｆａｃｅ [Ｊ] .Ａｃｔａ Ｐｈｙｓｉｃｏ－Ｃｈｉｍｉｃａ Ｓｉｎ￣
ｉｃａꎬ２０１６ꎬ３２(１１):２７１７－２７２３.

[９] 　 陈阳ꎬ梁皓ꎬ张喜文.生物质直接进料的化学链技术进展[ Ｊ] .当
代化工ꎬ２０１６ꎬ４５(５):９８８－９９１.
ＣＨＥＮ Ｙａｎｇꎬ ＬＩＡＮＧ Ｈａｏꎬ ＺＨＡＮＧ Ｘｉｗｅｎ. Ｒｅｓｅａｒｃｈ ｐｒｏｇｒｅｓｓ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｕｓｉｎｇ ｄｉｒｅｃｔ ｆｅｅｄｉｎｇ ｍｅｔｈｏｄ ｏｆ ｂｉｏ￣
ｍａｓｓ [ Ｊ ] . Ｃｏｎｔｅｍｐｏｒａｒｙ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎｄｕｓｔｒｙꎬ ２０１６ꎬ ４５ ( ５ ):
９８８－９９１.

[１０] 　 ＬＩＮＤＥＲＨＯＬＭ ＣꎬＫＮＵＴＳＳＯＮ ＰꎬＳＣＨＭＩＴＺ Ｍꎬｅｔ ａｌ. Ｍａｔｅｒｉａｌ
ｂａｌａｎｃｅｓ ｏｆ ｃａｒｂｏｎꎬ ｓｕｌｆｕｒꎬ ｎｉｔｒｏｇｅｎ ａｎｄ ｉｌｍｅｎｉｔｅ ｉｎ ａ １００ ｋＷ
ＣＬＣ ｒｅａｃｔｏｒ ｓｙｓｔｅｍ [Ｊ] .Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ
Ｃｏｎｔｒｏｌꎬ２０１４ꎬ２７:１８８－２０２.

[１１] 　 ＳＯＮＧ ＴꎬＳＨＥＮ Ｌ ＨꎬＸＩＡＯ Ｊꎬｅｔ ａｌ.Ｎｉｔｒｏｇｅｎ ｔｒａｎｓｆｅｒ ｏｆ ｆｕｅｌ－Ｎ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ [ Ｊ] . Ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ａｎｄ Ｆｌａｍｅꎬ
２０１２ꎬ１５９(３):１２８６－１２９５.

[１２] 　 ＳＯＮＧ ＴꎬＳＨＥＮ ＴＸꎬＳＨＥＮ ＬＨꎬｅｔ ａｌ.Ｅｖａｌｕａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｅｍａｔｉｔｅ ｏｘｙ￣
ｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ － ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏａｌ [ Ｊ] . Ｆｕｅｌꎬ
２０１３ꎬ１０４:２４４－２５２.

[１３] 　 张志丰ꎬ王亦飞ꎬ朱龙雏ꎬ等.基于铁基载氧体的无烟煤化学链

燃烧过程 中 硫 分 布 特 性 [ Ｊ ] . 化 工 学 报ꎬ ２０１８ꎬ ６９ ( ４ ):
１５７８－１５８５.
ＺＨＡＮＧ ＺｈｉｆｅｎｇꎬＷＡＮＧ ＹｉｆｅｉꎬＺＨＵ Ｌｏｎｇｃｈｕꎬｅｔ ａｌ. Ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ
ｏｆ ｓｕｌｆｕｒ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ａｎｔｈｒａｃｉｔｅ ｂａｓｅｄ ｏｎ
Ｆｅ－ ｂａｓｅｄ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ [ Ｊ] . ＣＩＥＳＣ Ｊｏｒｕｎａｌꎬ ２０１８ꎬ ６９ ( ４):
１５７８－１５８５.

[１４] 　 ＧＥ ＨꎬＳＨＥＮ ＬꎬＧＵ Ｈꎬｅｔ ａｌ.Ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ａｎｄ ｓｏｄｉｕｍ
ｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｉｇｈ － ｓｏｄｉｕｍ Ｚｈｕｎｄｏｎｇ ｃｏａｌ ｄｕｒｉｎｇ ｃｈｅｍｉｃａｌ
ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｈｅｍａｔｉｔｅ ａｓ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ [ Ｊ] . Ｆｕｅｌꎬ
２０１５ꎬ１５９:１０７－１１７.
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[１５]　 李延兵ꎬ张帅ꎬ刘秋生ꎬ等.赤铁矿和钛铁矿载氧体化学链煤燃

烧特性[Ｊ] .洁净煤技术ꎬ２０１７ꎬ２３(６):７０－７５.
ＬＩ ＹａｎｂｉｎｇꎬＺＨＡＮＧ ＳｈｕａｉꎬＬＩＵ Ｑｉｕｓｈｅｎｇꎬｅｔ ａｌ.Ｃｏａｌ－ｆｉｒｅｄ ｃｈｅｍ￣
ｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｈｅｍａｔｉｔｅ ａｎｄ ｉｌｍｅｎｉｔｅ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒｓ
[Ｊ] .Ｃｌｅａｎ Ｃｏａｌ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ２０１７ꎬ２３(６):７０－７５.

[１６] 　 李贺宇ꎬ张声ꎬ王维ꎬ等.高硫煤－ＣｕＯ 化学链燃烧特性及硫演

化热力学研究[Ｊ] .热能动力工程ꎬ２０１９ꎬ３４(５):７１－７６.
ＬＩ Ｈｅｙｕꎬ ＺＨＡＮＧ Ｓｈｅｎｇꎬ ＷＡＮＧ Ｗｅｉꎬ ｅｔ ａｌ. Ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏ￣
ｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｔｙｐｉｃａｌ ｈｉｇｈ ｃｈｉｎｅｓｅ ｓｕｌｆｕｒ ｃｏａｌ
ｗｉｔｈ ＣｕＯ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ ａｎｄ ｔｈｅｒｍｏｄｙｎａｍｉｃｓ ｓｔｕｄｙ ｏｎ ｓｕｌｆｕｒ ｅｖｏ￣
ｌｕｔｉｏｎ [Ｊ] .Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ ｆｏｒ Ｔｈｅｒｍａｌ Ｅｎｅｒｇｙ ａｎｄ Ｐｏｗｅｒꎬ
２０１９ꎬ３４(５):７１－７６.

[１７] 　 ＭＥＮＤＩＡＲＡ ＴꎬＩＺＱＵＩＥＲＤＯ Ｍ ＴꎬＡＢＡＤ Ａꎬｅｔ ａｌ.Ｍｅｒｃｕｒｙ ｒｅｌｅａｓｅ
ａｎｄ ｓｐｅｃｉａｔｉｏｎ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏａｌ [Ｊ] .Ｅｎｅｒｇｙ
＆ Ｆｕｅｌｓꎬ２０１４ꎬ２８(４):２７８６－２７９４.

[１８] 　 ＭＥＮＤＩＡＲＡ ＴꎬＡＢＡＤ ＡꎬＤＥ ＤＩＥＧＯ Ｌ Ｆꎬｅｔ ａｌ.Ｂｉｏｍａｓｓ ｃｏｍｂｕｓ￣
ｔｉｏｎ ｉｎ ａ ＣＬＣ ｓｙｓｔｅｍ ｕｓｉｎｇ ａｎ ｉｒｏｎ ｏｒｅ ａｓ ａｎ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ [Ｊ] .
Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ Ｃｏｎｔｒｏｌꎬ ２０１３ꎬ １９:
３２２－３３０.

[１９] 　 张志越ꎬ毛琳ꎬ孙佳兴ꎬ等.温度对载氧体还原过程中汞的析出

特性及形 态 分 布 的 影 响 [ Ｊ ] . 化 工 进 展ꎬ ２０１８ꎬ ３７ ( ３ ):
１１８７－１１９３.
ＺＨＡＮＧ ＺｈｉｙｕｅꎬＭＡＯ Ｌｉｎꎬ ＳＵＮ Ｊｉａｘｉｎｇꎬ ｅｔ ａｌ. Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ
ｏｆ ｍｅｒｃｕｒｙ ｒｅｌｅａｓｉｎｇ ｄｕｒｉｎｇ ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ ｏｆ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒｓ ｗｉｔｈ ｃｏａｌ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ [Ｊ] .Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎｄｕｓｔｒｙ ａｎｄ Ｅｎｇｉ￣
ｎｅｅｒｉｎｇ Ｐｒｏｇｒｅｓｓꎬ２０１８ꎬ３７(３):１１８７－１１９３.

[２０] 　 ＭＥＮＤＩＡＲＡ ＴꎬＡＤＡＮＥＺ－ＲＵＢＩＯ ＩꎬＧＡＹＡＮ Ｐꎬｅｔ ａｌ.Ｐｒｏｃｅｓｓ ｃｏｍ￣
ｐａｒｉｓｏｎ ｆｏｒ ｂｉｏｍａｓｓ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ: ｉｎｓｉｔｕ ｇａｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ － ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏ￣
ｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ(ｉＧ－ＣＬＣ) ｖｅｒｓｕｓ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ ｕｎ￣
ｃｏｕｐｌｉｎｇ(ＣＬＯＵ) [Ｊ].Ｅｎｅｒｇｙ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ２０１６ꎬ４(１０):１１３０－１１３６.

[２１] 　 ＭＡ Ｊ ＣꎬＺＨＡＯ Ｈ ＢꎬＴＩＡＮ Ｘꎬｅｔ ａｌ.Ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ
ｏｆ ｃｏａｌ ｉｎ ａ ５ ｋＷ(ｔｈ) ｉｎｔｅｒｃｏｎｎｅｃｔｅｄ ｆｌｕｉｄｉｚｅｄ ｂｅｄ ｒｅａｃｔｏｒ ｕｓｉｎｇ
ｈｅｍａｔｉｔｅ ａｓ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ [ Ｊ ] . Ａｐｐｌｉｅｄ Ｅｎｅｒｇｙꎬ ２０１５ꎬ １５７:
３０４－３１３.

[２２] 　 ＬＥＩＯＮ ＨꎬＭＡＴＴＩＳＳＯＮ ＴꎬＬＹＮＧＦＥＬＴ Ａ. Ｔｈｅ ｕｓｅ ｏｆ ｐｅｔｒｏｌｅ￣
ｕｍ ｃｏｋｅ ａｓ ｆｕｅｌ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ － ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ [ Ｊ] . Ｆｕｅｌꎬ
２００７ꎬ８６(１２ / １３):１９４７－１９５８.

[２３] 　 ＧＥ Ｈ ＪꎬＳＨＥＮ Ｌ ＨꎬＧＵ Ｈ Ｍꎬｅｔ ａｌ.Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｃｏ－ｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎ ａｎｄ
ｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎ ｏｎ Ｋ － ｄｅｃｏｒａｔｅｄ Ｆｅ２ Ｏ３ / Ａｌ２ Ｏ３ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｂｉｔｕｍｉｎｏｕｓ ｃｏａｌ [Ｊ] .Ｃｈｅｍｉｃａｌ
Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｊｏｕｒｎａｌꎬ２０１５ꎬ２６２:１０６５－１０７６.

[２４] 　 ＭＡＴＴＩＳＳＯＮ ＴꎬＬＹＮＧＦＥＬＴ ＡꎬＬＥＩＯＮ Ｈ.Ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ
ｏｘｙｇｅｎ ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇ ｆｏｒ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｓｏｌｉｄ ｆｕｅｌｓ [Ｊ] .Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ
Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ Ｃｏｎｔｒｏｌꎬ２００９ꎬ３(１):１１－１９.

[２５] 　 ＣＡＯ ＹꎬＰＡＮ Ｗ Ｐ.Ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｏｎ ｏｆ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ
ｂｙ ｓｏｌｉｄ ｆｕｅｌｓ.１:Ｐｒｏｃｅｓｓ ａｎａｌｙｓｉｓ [ Ｊ] .Ｅｎｅｒｇｙ ＆ Ｆｕｅｌｓꎬ２００６ꎻ２０
(５):１８３６－１８４４.

[２６] 　 ＫＲＡＭＰ ＭꎬＴＨＯＮ ＡꎬＨＡＲＴＧＥ Ｅ Ｕꎬｅｔ ａｌ. Ｃａｒｂｏｎ ｓｔｒｉｐｐｉｎｇ:
Ａ ｃｒｉｔｉｃａｌ ｐｒｏｃｅｓｓ ｓｔｅｐ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｓｏｌｉｄ ｆｕ￣
ｅｌｓ [ Ｊ] . Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ ＆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ ２０１２ꎬ ３５ ( ３):
４９７－５０７.

[２７] 　 ＧＡＹＡＮ ＰꎬＡＤＡＮＥＺ－ＲＵＢＩＯ ＩꎬＡＢＡＤ Ａꎬｅｔ ａｌ.Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ｏｆ
Ｃｕ－ｂａｓｅｄ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒｓ ｆｏｒ ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ ｕｎ￣

ｃｏｕｐｌｉｎｇ(ＣＬＯＵ) ｐｒｏｃｅｓｓ [Ｊ] .Ｆｕｅｌꎬ２０１２ꎬ９６(１):２２６－２３８.
[２８] 　 ＡＤＡＮＥＺ－ＲＵＢＩＯ ＩꎬＡＢＡＤ ＡꎬＧＡＹＡＮ Ｐꎬｅｔ ａｌ.Ｕｓｅ ｏｆ ｈｏｐｃａｌｉｔｅ－

ｄｅｒｉｖｅｄ Ｃｕ － Ｍｎ ｍｉｘｅｄ ｏｘｉｄｅ ａｓ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ ｆｏｒ ｃｈｅｍｉｃａｌ
ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇ ｐｒｏｃｅｓｓ [ Ｊ] . Ｅｎｅｒｇｙ ＆ Ｆｕｅｌｓꎬ
２０１６ꎬ３０(７):５９５３－５９６３.

[２９] 　 ＬＥＩＯＮ ＨꎬＬＡＲＲＩＮＧ ＹꎬＢＡＫＫＥＮ Ｅꎬｅｔ ａｌ.Ｕｓｅ ｏｆ ＣａＭｎ０.８７５Ｔｉ０.１２５Ｏ３

ａｓ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ － ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇ
[Ｊ] Ｅｎｅｒｇｙ ＆ Ｆｕｅｌｓꎬ２００９ꎬ２３(１０):５２７６－５２８３.

[３０] 　 张志越ꎬ毛琳ꎬ孙佳兴ꎬ等.温度对载氧体还原过程中汞的析出

特性及形 态 分 布 的 影 响 [ Ｊ ] . 化 工 进 展ꎬ ２０１８ꎬ ３７ ( ３ ):
１１８７－１１９３.
ＺＨＡＮＧ ＺｈｉｙｕｅꎬＭＡＯ Ｌｉｎꎬ ＳＵＮ Ｊｉａｘｉｎｇꎬ ｅｔ ａｌ. Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ
ｏｆ ｍｅｒｃｕｒｙ ｒｅｌｅａｓｉｎｇ ｄｕｒｉｎｇ ｒｅｄｕｃｔｉｏｎ ｏｆ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒｓ ｗｉｔｈ ｃｏａｌ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ [Ｊ] .Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎｄｕｓｔｒｙ ａｎｄ Ｅｎｇｉ￣
ｎｅｅｒｉｎｇ Ｐｒｏｇｒｅｓｓꎬ２０１８ꎬ３７(３):１１８７－１１９３.

[３１] 　 郭万军ꎬ张海峰ꎬ宋涛ꎬ等.无烟煤化学链燃烧过程燃料氮转化

释放特性[Ｊ] .化工进展ꎬ２０１６ꎬ３５(１):３２７－３３５.
ＧＵＯ ＷａｎｊｕｎꎬＺＨＡＮＧ ＨａｉｆｅｎｇꎬＳＯＮＧ Ｔａｏꎬｅｔ ａｌ. Ｆｕｅｌ ｎｉｔｒｏｇｅｎ
ｔｒａｎｓｆｅｒ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ａｎｔｈｒａｃｉｔｅ [ Ｊ ] .
Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎｄｕｓｔｒｙ ａｎｄ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｐｒｏｇｒｅｓｓꎬ ２０１８ꎬ ３７ ( ３ ):
１１８７－１１９３.

[３２] 　 ＳＴＲＯＨＬＥ ＪꎬＯＲＴＨ ＭꎬＥＰＰＬＥ Ｂ.Ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ
ｏｆ ｈａｒｄ ｃｏａｌ ｉｎ ａ １ ＭＷｔｈ ｐｉｌｏｔ ｐｌａｎｔ ｕｓｉｎｇ ｉｌｍｅｎｉｔｅ ａｓ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒ￣
ｒｉｅｒ [Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｅｎｅｒｇｙꎬ２０１５ꎬ１５７:２８８－２９４.

[３３] 　 ＭＥＮＤＩＡＲＡ ＴꎬＩＺＱＵＩＥＲＤＯ Ｍ ＴꎬＡＢＡＤ Ａꎬｅｔ ａｌ.Ｒｅｌｅａｓｅ ｏｆ ｐｏｌ￣
ｌｕｔａｎｔ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｉｎ ＣＬＣ ｏｆ ｌｉｇｎｉｔｅ [ Ｊ] . Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ Ｃｏｎｔｒｏｌꎬ２０１４ꎬ２２:１５－２４.

[３４] 　 ＳＨＥＮ Ｌ ＨꎬＷＵ Ｊ ＨꎬＧＡＯ Ｚ Ｐꎬｅｔ ａｌ.Ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｃｈｅｍｉｃａｌ
ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏａｌ ｉｎ ａ １ ｋＷ(ｔｈ) ｒｅａｃｔｏｒ ｗｉｔｈ ａ ｎｉｃｋｅｌ－

ｂａｓｅｄ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ [Ｊ] .Ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ａｎｄ Ｆｌａｍｅꎬ２０１０ꎬ１５７(５):
９３４－９４２.

[３５] 　 ＪＥＲＮＤＡＬ ＥꎬＭＡＴＴＩＳＳＯＮ ＴꎬＬＹＮＧＦＥＬＴ Ａ. Ｔｈｅｒｍａｌ ａｎａｌｙｓｉｓ
ｏｆ ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ [ Ｊ] .Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｒｅ￣
ｓｅａｒｃｈ ＆ Ｄｅｓｉｇｎꎬ２００６ꎬ８４(Ａ９):７９５－８０６.

[３６] 　 ＤＩＥＧＯ ＬＦＤꎬＧＡＲＣÍＡ－ＬＡＢＩＡＮＯ ＦꎬＧＡＹÁＮ Ｐꎬｅｔ ａｌ.Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ
Ｃｕ－ ａｎｄ Ｆｅ － ｂａｓｅｄ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒｓ ｉｎ ａ ５００ Ｗｔｈ ＣＬＣ ｕｎｉｔ ｆｏｒ
ｓｏｕｒ ｇａｓ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｈｉｇｈ Ｈ２Ｓ ｃｏｎｔｅｎｔ[Ｊ].Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ
ｏｆ Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ Ｃｏｎｔｒｏｌꎬ２０１４ꎬ２８(２８):１６８－１７９.

[３７] 　 ＰＥＲＥＺ － ＶＥＧＡ Ｒꎬ ＡＤＡＮＥＺ － ＲＵＢＩＯ Ｉꎬ ＧＡＹＡＮ Ｐꎬ ｅｔ ａｌ.
Ｓｕｌｐｈｕｒꎬｎｉｔｒｏｇｅｎ ａｎｄ ｍｅｒｃｕｒｙ ｅｍｉｓｓｉｏｎｓ ｆｒｏｍ ｃｏａｌ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ
ｗｉｔｈ ＣＯ２ ｃａｐｔｕｒｅ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇ
(ＣＬＯＵ)[Ｊ] . Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ Ｃｏｎｔｒｏｌꎬ
２０１６ꎬ４６:２８－３８.

[３８] 　 ＡＤＡＮＥＺ － ＲＵＢＩＯ Ｉꎬ ＡＢＡＤ Ａꎬ ＧＡＹＡＮ Ｐꎬ ｅｔ ａｌ. Ｔｈｅ ｆａｔｅ ｏｆ
ｓｕｌｐｈｕｒ ｉｎ ｔｈｅ Ｃｕ － ｂａｓｅｄ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ
ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇ( ＣＬＯＵ) ｐｒｏｃｅｓｓ [ Ｊ] . Ａｐｐｌｉｅｄ Ｅｎｅｒｇｙꎬ ２０１４ꎬ １１３:
１８５５－１８６２.

[３９] 　 王国贤ꎬ王树众ꎬ罗明.固体燃料化学链燃烧技术的研究进展

[Ｊ] .化工进展ꎬ２０１０ꎬ２９(８):１４４３－１４５０.
ＷＡＮＧ ＧｕｏｘｉａｎꎬＷＡＮＧ ＳｈｕｚｈｏｎｇꎬＬＵＯ Ｍｉｎｇ.Ｒｅｓｅａｒｃｈ ａｄｖａｎｃｅｓ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｆｏｒ ｓｏｌｉｄ ｆｕｅｌｓ[ Ｊ] .Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎ￣
ｄｕｓｔｒｙ ａｎｄ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｐｒｏｇｒｅｓｓꎬ２０１０ꎬ２９(８):１４４３－１４５０.

[４０] 　 ＧＵ Ｈ ＭꎬＳＨＥＮ Ｌ ＨꎬＺＨＯＮＧ Ｚ Ｐꎬｅｔ ａｌ.ＮＯ ｒｅｌｅａｓｅ ｄｕｒｉｎｇ ｃｈｅｍ￣
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ｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ｉｒｏｎ ｏｒｅ ａｓ ａｎ ｏｘｙｇｅｎ ｃａｒｒｉｅｒ [ Ｊ] .
Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｊｏｕｒｎａｌꎬ２０１５ꎬ２６４:２１１－２２０.

[４１] 　 宋涛.燃煤化学链燃烧过程中氮氧化物生成及演变机理研究

[Ｄ]:南京:东南大学ꎻ２０１４.
ＳＯＮＧ Ｔａｏ.Ｍｅｃｈａｎｉｓｍｓ ｏｆ ｎｉｔｒｏｇｅｎ ｏｘｉｄｅｓ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ａｎｄ ｅｖｏｌｕｔｉｏｎ
ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏａｌ[Ｄ]:Ｎａｎｊｉｎｇ:Ｓｏｕｔｈｅａｓｔ
Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙꎬ２０１４.

[４２] 　 段钰锋ꎬ朱纯ꎬ佘敏ꎬ等.燃煤电厂汞排放与控制技术研究进展

[Ｊ] .洁净煤技术ꎬ２０１９ꎬ２５(２):３－１９.
ＤＵＡＮ Ｙｕｆｅｎｇꎬ ＺＨＵ Ｃｈｕｎꎬ ＳＨＥ Ｍｉｎꎬ ｅｔ ａｌ. Ｒｅｓｅａｒｃｈ ｐｒｏｇｒｅｓｓ
ｏｎ ｍｅｒｃｕｒｙ ｅｍｉｓｓｉｏｎ ａｎｄ ｃｏｎｔｒｏｌ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ ｉｎ ｃｏａｌ－ｆｉｒｅｄ ｐｏｗｅｒ
ｐｌａｎｔｓ [Ｊ] .Ｃｌｅａｎ Ｃｏａｌ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ２０１９ꎬ２５(２):３－１９.

[４３] 　 ＭＡ Ｊ ＣꎬＭＥＩ Ｄ ＦꎬＴＩＡＮ Ｘꎬｅｔ ａｌ. Ｆａｔｅ ｏｆ ｍｅｒｃｕｒｙ ｉｎ ｖｏｌａｔｉｌｅｓ
ａｎｄ ｃｈａｒ ｄｕｒｉｎｇ ｉｎ ｓｉｔｕ ｇａｓｉｆｉｃａｔｉｏｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ
ｏｆ ｃｏａｌ[Ｊ] .Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ ＆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ２０１９ꎬ５３(１３):
７８８７－７８９２.

[４４] 　 ＣＵＡＤＲＡＴ ＡꎬＡＢＡＤ ＡꎬＧＡＲＣＩＡ－ＬＡＢＩＡＮＯ Ｆꎬｅｔ ａｌ.Ｒｅｌｅｖａｎｃｅ
ｏｆ ｔｈｅ ｃｏａｌ ｒａｎｋ ｏｎ ｔｈｅ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ ｉｎ ｓｉｔｕ ｇａｓｉｆｉｃａ￣
ｔｉｏｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ － ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ [ Ｊ] . Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ
Ｊｏｕｒｎａｌꎬ２０１２ꎬ１９５:９１－１０２.

[４５] 　 ＣＵＡＤＲＡＴ ＡꎬＡＢＡＤ ＡꎬＧＡＲＣÍＡ－ＬＡＢＩＡＮＯ Ｆꎬｅｔ ａｌ. Ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ
ｏｐｅｒａｔｉｎｇ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ－ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓｔｉｏｎ ｏｆ ｃｏａｌ ｉｎ ａ
５００ Ｗ ｔｈ ｕｎｉｔ [Ｊ] .Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｇｒｅｅｎｈｏｕｓｅ Ｇａｓ Ｃｏｎ￣
ｔｒｏｌꎬ２０１２ꎬ６(１):１５３－１６３.

[４６] 　 ＭＥＮＤＩＡＲＡ ＴꎬＤＩＥＧＯ Ｌ Ｆ ＤꎬＧＡＲＣÍＡ－ＬＡＢＩＡＮＯ Ｆꎬｅｔ ａｌ.Ｏｎ
ｔｈｅ ｕｓｅ ｏｆ ａ ｈｉｇｈｌｙ ｒｅａｃｔｉｖｅ ｉｒｏｎ ｏｒｅ ｉｎ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｃｏｍｂｕｓ￣
ｔｉｏｎ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｃｏａｌｓ [Ｊ] .Ｆｕｅｌꎬ２０１４ꎬ１２６(１２):２３９－２４９.

[４７] 　 ＡＤＡＮＥＺ－ＲＵＢＩＯ ＩꎬＡＢＡＤ ＡꎬＧＡＹＡＮ Ｐꎬｅｔ ａｌ.Ｂｉｏｍａｓｓ ｃｏｍｂｕｓ￣
ｔｉｏｎ ｗｉｔｈ ＣＯ２ ｃａｐｔｕｒｅ ｂｙ ｃｈｅｍｉｃａｌ ｌｏｏｐｉｎｇ ｗｉｔｈ ｏｘｙｇｅｎ
ｕｎｃｏｕｐｌｉｎｇ(ＣＬＯＵ) [Ｊ] .Ｆｕｅｌ Ｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙꎬ２０１４ꎬ１２４:
１０４－１１４.
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