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摘要:采用氨水沉淀法合成了铜铈氧化物催化剂ꎬ在固定床反应器中考察了 Ｃｕ－Ｃｅ 摩尔比、煅烧温度对铜铈氧化物催化剂

催化降解对二甲苯效果的影响ꎮ 通过 ＸＲＤ、ＳＥＭ、Ｈ２－ＴＰＲ 表征了催化剂的理化性质ꎮ 结果表明ꎬＣｕ１Ｃｅ３－５５０ 催化剂具有分布

均一的纳米颗粒和孔道结构ꎬ形成 Ｃｕ－Ｃｅ 固溶体ꎬ拥有最优的低温还原性ꎮ Ｃｕ－Ｃｅ 摩尔比为 １ ∶３、煅烧温度为 ５５０℃下制备的催

化剂 Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ꎬ在空速为 １５ ０００ ｈ－１、对二甲苯质量浓度为 ２ ４００ ｍｇ / ｍ３ 条件下ꎬ表现出最优的催化性能ꎮ
关键词:ＣｕＣｅ 氧化物ꎻ沉淀法ꎻ对二甲苯ꎻ催化氧化
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　 　 挥发性有机物 ( Ｖｏｌａｔｉｌｅ Ｏｒｇａｎｉｃ Ｃｏｍｐｏｕｎｄｓꎬ
ＶＯＣｓ)是指沸点在 ５０~２６０℃、室温下饱和蒸汽压超

过 １３３􀆰 ３ Ｐａ 的易挥发有机化合物[１]ꎮ ＶＯＣｓ 种类繁

多、来源广泛ꎬ主要由化工、工业涂装、石化和印刷等

行业排放[２]ꎮ 对二甲苯作为一种典型的 ＶＯＣｓꎬ对
人体和环境危害巨大ꎮ 目前对二甲苯的脱除技术主

要有吸附法、生物降解法、等离子体法、催化燃烧法

等ꎮ 其中由于催化燃烧法不产生副产物、效率高、操
作温度和成本低等优点具有广阔的应用前景ꎮ 在催

化燃烧法中ꎬ催化剂主要分为贵金属催化剂、非贵金

属催化剂等ꎮ 相比于贵金属催化剂ꎬ非贵金属氧化

物催化剂凭借价格低廉、易制备和抗中毒等方面的

优势而受到广泛地关注ꎮ 铜基催化剂拥有较高的催

化降解能力ꎬ但单铜催化剂耐热强度较低ꎬ使用时间

过长或操作温度过高都会造成铜的晶体长大使催化

剂失去活性ꎮ 为了提高铜基催化剂的催化性能ꎬ可
以通过添加不同的助剂来提高催化剂表面活性的分

散度、机械强度及其耐热性ꎬ其中铈被认为是优秀的

助剂ꎬ有利于增强催化剂的稳定性[３－４]ꎮ 目前国内

外对 ＣｕＣｅ 氧化物催化剂的研究主要集中在制备方

法和不同探针反应物催化氧化中ꎮ 甘等[５] 采用柠

檬酸水热法制得铜铈催化剂ꎬ结果发现铜铈复合型

金属催化剂可以大幅度提升低温等离子体对甲苯的

脱除效率ꎬ降低初始浓度、气体流速和升高电压可以

提高甲苯脱除效率ꎮ Ｌｉｕ 等[６] 采用溶胶－凝胶方法

制备了 ＣｕＯ－ＣｅＯ２ 氧化物催化剂ꎬ考察了其对 ＣＯ
的催化氧化性能ꎬ结果发现其中螯合法效果最优ꎬ
ＣＯ 转化率可达 ９９􀆰 ６％ꎮ Ｌｉ 等[７] 以 ＫＩＴ－６ 为硬模

􀅰７２１􀅰
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板ꎬ采用纳米复制技术合成了具有不同孔隙的三维

Ｃｕ－Ｃｅ－Ｏｘ 催化剂ꎬ考察了对 ＣＯ 的催化氧化性能ꎬ
结果发现 Ｃｅ３＋、Ｃｕ＋ 和化学吸附氧浓度对获得较高

的催化性能具有促进作用ꎮ 但 ＣｕＣｅ 氧化物催化剂

在处理对二甲苯方面的研究还尚未报道ꎮ
笔者采用与上述方法不同的共沉淀法制备出

ＣｕＣｅ 分散度高、催化效果好的 ＣｕＣｅ 氧化物催化

剂ꎬ以对二甲苯为探针反应物ꎬ考察影响 ＣｕＣｅ 氧化

物催化剂活性的因素ꎬ并为在工业化中降解对二甲

苯提供技术参考ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 原料

三水硝酸铜ꎬ南京化学试剂生产ꎻ六水硝酸铈ꎬ
阿拉丁生产ꎻ氨水(２５％ ~ ２８％)ꎬ亚盛化工生产ꎻ对
二甲苯ꎬ分析纯ꎬ国药集团化学试剂有限公司生产ꎮ
１􀆰 ２　 催化剂的制备

将摩尔比为 １ ∶３的硝酸铜与硝酸铈溶解在一定

量的去离子水中配成 ０􀆰 １ ｍｏｌ / Ｌ 的混合溶液ꎬ然后

将该混合液搅拌 ３０ ｍｉｎ 后滴加氨水至 ｐＨ 等于 １０ꎬ
陈化 １２ ｈ 后抽滤ꎬ用去离子水和无水乙醇洗涤数

次ꎻ随后ꎬ置于 １１０℃烘箱中干燥 １２ ｈꎬ将干燥的样

品置于马弗炉中ꎬ以 ３℃ / ｍｉｎ 程序升温到 ３５０℃ꎬ在
３５０℃下恒温煅烧 ３ ｈꎬ制得 Ｃｕ１Ｃｅ３－３５０ 氧化物催化

剂ꎮ 按照上述实验条件ꎬ分别在 ４５０、５５０、６５０℃ 和

７５０℃下煅烧 ３ ｈꎬ制得 Ｃｕ１Ｃｅ３ － ４５０、Ｃｕ１Ｃｅ３ － ５５０、
Ｃｕ１Ｃｅ３－６５０ 和 Ｃｕ１Ｃｅ３－７５０℃氧化物催化剂ꎮ 按照

上述条件ꎬ在 Ｃｕ / Ｃｅ 摩尔比分别为 １ ∶１、１ ∶２、２ ∶１和
３ ∶１下于 ５５０℃ 煅烧 ３ ｈꎬ分别制得 Ｃｕ１Ｃｅ１ － ５５０、
Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０、Ｃｕ２Ｃｅ１ －５５０ 和 Ｃｕ３Ｃｅ１ －５５０ 氧化物催

化剂ꎮ
１􀆰 ３　 催化剂的表征

利用 Ｘ 射线衍射仪(Ｄ / ｍａｘ ２５００ ＰＣꎬ日本岛津

公司生产)分析所制备催化剂的晶体结构ꎮ 利用场

发射扫描电子显微镜(ＳＵＰＲＡ５５ 型ꎬ德国 Ｚｅｉｓｓ 公司

生产)观察所制备催化剂的微观形貌ꎮ 利用日本

ＭｉｃｒｏｔｒａｃＢＥＬ 公司生产的 ＴＰ－５０８０ 型化学气体吸附

仪对催化剂的还原性能进行测试ꎮ
１􀆰 ４　 催化剂的活性测试

在固定床上使用程序升温催化氧化技术对催化

剂进行活性测试ꎮ 将 １ ｇ 催化剂(４０ ~ ６０ 目)和 ５ ｇ
石英砂(４０~６０ 目)混合均匀并置于石英管中ꎬ用石

英棉为衬垫固定催化剂ꎮ 催化剂的反应温度由位于

反应器中段的 Ｋ 型热电偶测量ꎮ 对二甲苯由空气

常温鼓泡产生ꎬ对二甲苯质量浓度为 ２ ４００ ｍｇ / ｍ３、
空速为 １５ ０００ ｈ－１ꎮ 通过 Ａｇｉｌｅｎｔ ７８９０Ａ 气相色谱仪

在线分析产物浓度ꎮ 以对二甲苯转化 ５０％和 ９０％
所对应的温度(Ｔ５０和 Ｔ９０)评价催化剂的催化活性ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 催化剂的 ＸＲＤ 表征

不同 Ｃｕ、Ｃｅ 摩尔比和不同煅烧温度的 ＣｕＣｅＯｘ

的 ＸＲＤ 谱图如图 １ 所示ꎮ

１—Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０ꎻ２—Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０ꎻ３—Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ꎻ

４—Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０ꎻ５—Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ꎻ６—Ｃｕ１Ｃｅ３－３５０ꎻ

７—Ｃｕ１Ｃｅ３－４５０ꎻ８—Ｃｕ１Ｃｅ３－６５０ꎻ９—Ｃｕ１Ｃｅ３－７５０

图 １　 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的 ＸＲＤ 谱图

由图 １ 可 知ꎬ 在 衍 射 角 ２θ 分 别 为 ２８􀆰 ５４°
(１１１)、３３􀆰 ０７°(２００)、４７􀆰 ４８°(２２０)、５６􀆰 ３４°(３１１)、
５９􀆰 ０９°(２２２)、６９􀆰 ４１° (４００)、７６􀆰 ７０° (３３１)、７９􀆰 ０７°
(４２０)处形成了衍射峰ꎬ并且与具有萤石结构、立方

晶型的 ＣｅＯ２ 晶相( ＪＣＰＤＳ ４３－１００２)衍射峰相符ꎮ
在衍射角 ２θ 分别为 ３５􀆰 ５０°(００２)、３８􀆰 ７３°处形成了

较弱的衍射峰ꎬ与 ＣｕＯ 晶相(ＪＣＰＤＳ ８０－１９１７)衍射

峰相符ꎮ 当 Ｃｕ 含量较低时ꎬ仅出现了 ＣｅＯ２ 的衍射

峰ꎬ未检测到 ＣｕＯ 的衍射峰ꎬ这是由于 ＣｕＯ 以高度

分散的形式均匀地分散在 ＣｅＯ２ 的表面ꎬ以至于未

能被检测到[８]ꎬ或者是小粒径的 Ｃｕ２＋(０􀆰 ０７９ ｎｍ)进
入到大粒径 Ｃｅ４＋(０􀆰 ０９２ ｎｍ)的晶格中ꎬ部分取代

Ｃｅ４＋形成 Ｃｕ－Ｃｅ 固溶体[９]ꎮ 随着 Ｃｕ 含量的增加ꎬ
ＣｕＣｅＯｘ 催化剂不仅只有 ＣｅＯ２ 衍射峰还出现 ＣｕＯ
衍射峰ꎬ这是由于 ＣｅＯ２ 晶格已达到饱和状态[１０]ꎬ过
量的 Ｃｕ 会以 ＣｕＯ 的形式存在于 ＣｅＯ２ 表面覆盖其

孔道ꎬ从而导致催化剂活性降低ꎮ 通过与 ＣｅＯ２ 标

准卡片(ＪＣＰＤＳ ４３－１００２)相比发现ꎬ所有催化剂的

衍射峰均一定程度地往左偏移ꎬ这恰好证明了小粒

径的 Ｃｕ２＋ 进入到大粒径 Ｃｅ４＋ 中形成 Ｃｕ －Ｃｅ 固溶

体[１１]ꎮ 固溶体的形成能促进 ＣｕＯ 与 ＣｅＯ２ 之间产

生较强的相互协同作用ꎬ能有效削弱 Ｃｕ—Ｏ 与 Ｃｅ—
Ｏ 键ꎬ从而促进化学键在反应中断裂形成高活性物
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种ꎬ提高了催化剂的储氧性能和催化活性[１２－１３]ꎮ
ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的 ＣｅＯ２ 衍射峰并不随着煅烧温度的

不同而发生衍射峰的偏移ꎬ说明 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂具

有高温稳定性ꎮ 当煅烧温度较低时ꎬＣｅＯ２ 特征衍射

峰的峰形较宽、强度较弱ꎬ说明在低温煅烧下形成的

ＣｅＯ２ 晶粒小、结晶度差ꎬ随着煅烧温度的升高ꎬＣｅＯ２

峰形变窄、强度变强ꎬ说明 ＣｅＯ２ 晶粒增大、结晶度

变好[１４]ꎮ
２􀆰 ２　 催化剂的 ＳＥＭ 表征

ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的 ＳＥＭ 图如图 ２ 所示ꎮ

(ａ)Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０ (ｂ)Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０

(ｃ)Ｃｕ１Ｃｅ３－３５０ (ｄ)Ｃｕ１Ｃｅ３－４５０

(ｅ)Ｃｕ１Ｃｅ３－６５０ (ｆ)Ｃｕ１Ｃｅ３－７５０

图 ２　 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的 ＳＥＭ 谱图

由图 ２ 可知ꎬ不同条件下制备的 ＣｕＣｅＯｘ 催化

剂表现出不同的表面结构和均匀度不同的纳米颗

粒ꎮ Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０ 催化剂表面形成了大量 ＣｕＯ 纳米

颗粒ꎬ且伴有一定的团聚现象ꎬ随着 Ｃｕ 含量的增

加ꎬ团聚现象更为严重ꎬ这是因为过量的 Ｃｕ 没有进

入 ＣｅＯ２ 晶体内ꎬ而是把 ＣｅＯ２ 包裹住ꎮ 此外随着 Ｃｅ
含量的增加ꎬＣｕＯ 纳米颗粒均匀地分布在 ＣｅＯ２ 上

并形成一定的孔道结构ꎬ这是因为 Ｃｅ 的增加ꎬ可以

容纳更多的 Ｃｕ＋进入其晶体中ꎬ形成 Ｃｕ－Ｃｅ 固溶体ꎮ
这与图 １ 的 ＸＲＤ 表征分析一致ꎮ Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ 催化

剂表面形成了大量的纳米颗粒ꎬ且纳米颗粒和孔道

分布比较一致ꎬ表明 Ｃｕ－Ｃｅ 产生协同效应[１５]ꎮ 当

煅烧温度较低时ꎬ催化剂表面纳米颗粒团聚且无孔

结构ꎬ这是因为煅烧温度较低时ꎬ没有将前驱体氢氧

化物完全转化为氧化物ꎻ而随着煅烧温度的升高ꎬ催
化剂表面的纳米颗粒变成小片状结构密集地堆叠在

一起ꎬ孔道减少ꎬ这是因为较高的煅烧温度使催化剂

的纳米颗粒发生坍塌ꎬ堵住孔道ꎮ
２􀆰 ３　 催化剂的 Ｈ２－ＴＰＲ 表征

利用 Ｈ２－ＴＰＲ 对 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂进行还原性表

征ꎬ结果如图 ３ 所示ꎮ

１—Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０ꎻ２—Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０ꎻ３—Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ꎻ

４—Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ꎻ５—Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０

图 ３　 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的 Ｈ２－ＴＰＲ 图

从图 ３ 中可以看出ꎬ纯相 ＣｕＯ 和 ＣｅＯ２ 分别在

３７５℃和 ５５０℃处有还原峰[１６]ꎮ ＣｕＣｅＯｘ 还原峰均在

１００~１９０℃范围内ꎬ表明催化剂中 ＣｅＯ２ 和 ＣｕＯ 发生

协同效应ꎬ促进了铜物种的还原ꎬ致使还原峰向低温

方向偏移ꎮ 催化剂在低温处的 α 还原峰归因于高

度分散的 ＣｕＯ 物种和 ＣｕＯ 与 ＣｅＯ２ 之间的相互协同

作用[１７]ꎬ高温处的 β 还原峰归因于催化剂中与

ＣｅＯ２ 有强相互作用的 ＣｕＯ 和团聚后形成的较大颗

粒的 ＣｕＯ 的还原而形成[１４－１８]ꎮ 不同摩尔比制备的

ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的还原峰位置不同ꎬ随着 Ｃｕ 含量的

增加ꎬ还原峰的位置向高温偏移且峰形变宽ꎬ还原性

降低ꎬ表明分散在 ＣｅＯ２ 表面上的 ＣｕＯ 物种含量增

大ꎬ出现团聚现象ꎮ 这与 ＸＲＤ 和 ＳＥＭ 表征峰形变

宽并出现团聚现象一致ꎮ 另外ꎬ随着 Ｃｅ 含量的增

加ꎬ还原峰的位置向低温方向偏移ꎬ还原性提高ꎬ表
明 ＣｅＯ２ 在 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂中起主导作用ꎬ但随着 Ｃｅ
含量的增加ꎬ还原峰强度逐渐变弱ꎬ这归因于 Ｃｕ２＋

离子以小团簇或大块 ＣｕＯ 的形式存在ꎬ在氧化还原

过程中被 ＣｅＯ２ 包裹ꎬ导致 ＣｕＯ 和 ＣｅＯ２ 很难被还

原ꎮ 此外ꎬＣｕ２＋离子进入 ＣｅＯ２ 晶体中形成 ＣｕＣｅ 固

溶体ꎬ固溶体中的 Ｃｕ２＋没有完全被还原[１９]ꎮ 催化剂

ＣｕＣｅＯｘ 的 α 还原峰与 β 还原峰的温度位置遵循以

下顺序:Ｃｕ１Ｃｅ３ － ５５０ <Ｃｕ１Ｃｅ２ － ５５０ <Ｃｕ１Ｃｅ１ － ５５０ <
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Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０<Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ꎮ 与其他摩尔比催化剂相

比ꎬＣｕ１Ｃｅ３－５５０ 催化剂的还原峰在 １１５􀆰 ９３℃低温区

间内ꎬ表明 Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ 催化剂的还原性最佳ꎬ这与

ＸＲＤ 表征得到的 ＣｕＣｅ 固溶体有关ꎬ固溶体可以提

高还原性ꎮ
２􀆰 ４　 催化降解对二甲苯反应活化能的分析

反应动力学试验可以进一步考察不同摩尔比的

ＣｕＣｅＯｘ 催化剂产生不同催化活性的原因ꎮ 不同摩

尔比的 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂的阿伦尼乌斯拟合曲线如图

４ 所示ꎬ活化能和指前因子 Ａ 数据如表 １ 所示ꎮ 由

图 ４ 可知ꎬ不同摩尔比的催化剂进行对二甲苯分解

反应的活化能顺序为:Ｃｕ１Ｃｅ３ －５５０<Ｃｕ１Ｃｅ２ －５５０<
Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０<Ｃｕ２Ｃｅ１ －５５０<Ｃｕ１Ｃｅ１ －５５０ꎮ 反应活化

能越低ꎬ代表着分解反应越容易进行ꎬ催化活性会更

优ꎬ这与图 ５ 催化降解活性数据相符ꎮ Ｃｕ１Ｃｅ３ －５５０
催化剂的反应活化能最低ꎬ因此其催化活性最优ꎮ
所以ꎬ采用 Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ 催化剂进行进一步研究ꎮ

１—Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０ꎻ２—Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０ꎻ３—Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ꎻ

４—Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ꎻ５—Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０

图 ４　 不同摩尔比的 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂分解

对二甲苯活化能图

表 １　 不同摩尔比的 ＣｕＣｅＯｘ 催化剂降解对二甲苯的

活化能和指前因子

催化剂 活化能 Ｅａ / (ｋＪ􀅰ｍｏｌ－１) Ａ / (ｍ－２􀅰ｓ－１)

Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０ １０７􀆰 ２７ ２􀆰 ０×１０１２

Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０ ８９􀆰 ５８ ３􀆰 ８×１０１０

Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ ８０􀆰 １５ ４􀆰 ６×１０９

Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ １０２􀆰 ７９ ８􀆰 ０×１０１１

Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０ ９３􀆰 ７４ ９􀆰 ４×１０１０

２􀆰 ５　 催化剂性能评价

２􀆰 ５􀆰 １　 Ｃｕ、Ｃｅ 不同摩尔比对催化剂活性的影响

在空速为 １５ ０００ ｈ－１、对二甲苯质量浓度为

２ ４００ ｍｇ / ｍ３ 条件下ꎬ考察不同摩尔比 Ｃｕ、Ｃｅ 的催

化剂对对二甲苯转化率的影响ꎬ结果如图 ５ 所示ꎬ催
化剂的 Ｔ５０(半完全转化温度)和 Ｔ９９(完全转化温

度)如表 ２ 所示ꎬ其中 Ｔ５０和 Ｔ９９温度越低代表催化效

率越高ꎮ 由图 ５ 可知ꎬ不同摩尔比的 Ｃｕ、Ｃｅ 的催化

剂分别表现出不同的催化活性ꎬ各不同摩尔比的

ＣｕＣｅＯｘ 的催化剂活性顺序依次为:Ｃｕ１Ｃｅ３ － ５５０ >
Ｃｕ１Ｃｅ１－ ５５０ >Ｃｕ１Ｃｅ２ － ５５０ >Ｃｕ２Ｃｅ１ － ５５０ >Ｃｕ３Ｃｅ１ －
５５０ꎮ 其中催化剂 Ｃｕ１Ｃｅ３ 表现出最优的催化活性ꎬ
由表 ２ 可知ꎬＴ５０ ＝ ２１８℃、Ｔ９９ ＝ ２７０℃ꎮ 根据实验结

果ꎬ采用催化剂 Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ 进行进一步实验研究ꎮ

１—Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０ꎻ２—Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０ꎻ３—Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ꎻ

４—Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ꎻ５—Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０

图 ５　 不同摩尔比 Ｃｕ、Ｃｅ 催化剂对

催化活性的影响

表 ２　 不同摩尔比 Ｃｕ、Ｃｅ 催化剂的 Ｔ５０和 Ｔ９９

催化剂 Ｔ５０ / ℃ Ｔ９９ / ℃

Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０ ２２９ ２８２

Ｃｕ１Ｃｅ２－５５０ ２２５ ２８８

Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ ２１８ ２７０

Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０ ２２８ ２９０

Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０ ２３０ ２９３

２􀆰 ５􀆰 ２　 不同煅烧温度对催化剂活性的影响

对催化活性最优的 Ｃｕ１Ｃｅ３ －５５０ 催化剂ꎬ在空

速为 １５ ０００ ｈ－１、对二甲苯质量浓度为 ２ ４００ ｍｇ / ｍ３

条件下ꎬ考察了不同煅烧温度的催化剂对对二甲苯

转化率的影响ꎬ结果如图 ６ 所示ꎮ 不同煅烧温度催

化剂的 Ｔ５０和 Ｔ９９如表 ３ 所示ꎮ

１—Ｃｕ１Ｃｅ３－３５０ꎻ２—Ｃｕ１Ｃｅ３－４５０ꎻ３—Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ꎻ

４—Ｃｕ１Ｃｅ３－６５０ꎻ５—Ｃｕ１Ｃｅ３－７５０

图 ６　 不同煅烧温度对催化剂活性的影响
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表 ３　 不同煅烧温度催化剂的 Ｔ５０和 Ｔ９９

催化剂 Ｔ５０ / ℃ Ｔ９９ / ℃

Ｃｕ１Ｃｅ３－３５０ ２３３ ２８５
Ｃｕ１Ｃｅ３－４５０ ２３０ ２７６
Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０ ２１８ ２７０
Ｃｕ１Ｃｅ３－６５０ ２４０ ２９２
Ｃｕ１Ｃｅ３－７５０ ２４４ ３０５

由图 ６、表 ３ 可知ꎬ在 ２１０℃时ꎬ不同煅烧温度下

的二甲苯转化率已产生差异ꎬ而在 ２９０℃时二甲苯

降解率均大致相同ꎮ 煅烧温度为 ５５０℃的催化剂的

催化活性较优ꎬ在 ２３０℃时二甲苯的降解率已到达

５０％ꎬ在 ２７０℃时二甲苯降解率达到 ９９％ꎮ 而对于

其他的煅烧温度催化剂而言ꎬ二甲苯降解率达到

５０％和 ９９％的温度都要高ꎮ 因此ꎬ５５０℃ 是 ＣｕＣｅＯｘ

催化剂的最佳煅烧温度ꎮ 各不同煅烧温度的催化剂

活性顺序依次为:Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０>Ｃｕ１Ｃｅ３－４５０>Ｃｕ１Ｃｅ３－
３５０>Ｃｕ１Ｃｅ３－６５０>Ｃｕ１Ｃｅ３－７５０ꎮ

３　 结论

采用氨水沉淀法制备了一系列不同摩尔比的

ＣｕＣｅＯｘ 催化剂ꎮ 利用 ＸＲＤ、ＳＥＭ、Ｈ２ －ＴＰＲ 对催化

剂的物化性质进行表征ꎮ 以对二甲苯为探针反应

物ꎬ考察不同摩尔比和煅烧温度对催化活性的影响ꎮ
研究结果表明ꎬ随着 Ｃｕ 含量的增加ꎬ过量的 Ｃｕ 会

出现团聚现象ꎬ以 ＣｕＯ 的形式存在于 ＣｅＯ２ 表面ꎬ堵
住其孔道ꎻ而随着 Ｃｅ 的增加ꎬＣｕ１Ｃｅ３－５５０ 催化剂具

有分布均一的纳米颗粒和孔道结构ꎬ形成 Ｃｕ－Ｃｅ 固

溶体ꎬ拥有最优的低温还原性ꎬ在空速为 １５ ０００ ｈ－１、
对二甲苯质量浓度为 ２ ４００ ｍｇ / ｍ３ 条件下ꎬＣｕ１Ｃｅ３－
５５０ 催化剂表现出最优的催化性能ꎬ其 Ｔ５０ ＝ ２１８℃ꎬ
Ｔ９９ ＝ ２７０℃ꎬ表明催化剂的催化活性与孔道分布、固
溶体结构、低温还原性有关ꎮ 不同摩尔比的 ＣｕＣｅＯｘ

催化剂表现出不同的催化活性ꎬ其催化氧化对二甲

苯的活性顺序为:Ｃｕ１Ｃｅ３－５５０>Ｃｕ１Ｃｅ１－５５０>Ｃｕ１Ｃｅ２－
５５０>Ｃｕ２Ｃｅ１－５５０>Ｃｕ３Ｃｅ１－５５０ꎮ
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