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通讯联系人ꎬｗａｎｇｘｃ＠ ｂｉｐｔ.ｅｄｕ.ｃｎꎮ

　 　 氧化亚氮(Ｎ２Ｏ)为无色、弱毒性气体ꎬＮ２Ｏ 的全

球增暖潜能(ＧＷＰ)是 ＣＯ２ 的 ３１０ 倍[１]ꎬ严重破坏臭

氧层ꎮ Ｎ２Ｏ 主要来源于硝酸工业、己二酸工业和化

石燃料燃烧[２－４]ꎬ其中硝酸工厂过快地发展导致硝

酸工业尾气中 Ｎ２Ｏ 的治理日益紧迫ꎮ Ｎ２Ｏ 的减排

方法主要有高温分解法[５－６]、选择性催化还原法[７－８]

和直接催化分解法[９－１０]ꎬ其中ꎬ直接催化分解法因无

二次污染且成本廉价ꎬ已实现工业化ꎮ 目前直接催

化分解领域研究的催化剂主要分为 ３ 类:负载型贵

金属催化剂[１１－１３]、金属氧化物催化剂[１４－１６]、分子筛

催化剂[１７－１９]ꎮ 分子筛催化剂成本低且低温活性较

高[２０]ꎬ具有较大的比表面积和独特的孔道结构

等[２１]ꎬ是一种理想的 Ｎ２Ｏ 分解催化剂ꎮ
ＺＳＭ－５、Ｂｅｔａ、ＳＡＰＯ 等在 Ｎ２Ｏ 催化分解领域应

用广泛[２２－２５]ꎬ但是反应多在 ４５０℃及以上的高温条

件下进行[２６－２８]ꎬ不适用于硝酸工业尾气(低浓度、高
空速、低温)的催化分解条件ꎬ因此开发低温下活性

较高的催化剂成为研究热点ꎮ Ｈβ 催化剂作为一种

三维孔道结构的分子筛催化剂ꎬ具有较高的水热稳

定性 和 较 大 的 比 表 面 积ꎬ 其 酸 性 及 疏 水 性 较

好[２９－３０]ꎬ广泛应用于 Ｎ２Ｏ 的直接催化分解反应ꎬ但
未改性 Ｈβ 分子筛稳定性较差、结构易坍塌[２９－３１]ꎮ
笔者对比筛选了 １０ 种分子筛(ＲＥＹ、ＵＳＹ、ＺＳＭ－５、
ＮａＸ、４ＡꎬＨβ、ＨＺＳＭ－５、β、ＮａＹ、ＳＡＰＯ－３４)并优选出

Ｈβ 载体ꎬ探究了单组分及双组分负载型催化剂对

Ｎ２Ｏ 催化分解性能的影响ꎬ并对催化剂的长周期稳

定性进行了考察ꎮ

１　 实验部分

１􀆰 １　 试剂与原料

实验所用前驱体主要有 Ｃｏ ( ＮＯ３ ) ２􀅰６Ｈ２Ｏ、
Ｆｅ(ＮＯ３)３􀅰９Ｈ２Ｏ、Ｃｕ(ＮＯ３)２􀅰３Ｈ２Ｏ、Ａｌ(ＮＯ３)３􀅰９Ｈ２Ｏ、
Ｚｎ ( ＮＯ３ ) ２􀅰６Ｈ２Ｏ、 Ｎｉ ( ＮＯ３ ) ２􀅰６Ｈ２Ｏ、 Ｌａ(ＮＯ３) ３􀅰
６Ｈ２Ｏ、Ｙ(ＮＯ３)３􀅰６Ｈ２Ｏ、Ｃｅ(ＮＯ３)３􀅰６Ｈ２Ｏ、Ｉｎ(ＮＯ３)３􀅰

􀅰０４１􀅰
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４Ｈ２Ｏ、Ｃｒ(ＮＯ３)３􀅰９Ｈ２Ｏ、Ｍｎ(ＮＯ３)２(５０％)、Ｃｄ(ＮＯ３)２􀅰
４Ｈ２Ｏ、Ｌａ(ＮＯ３)３􀅰６Ｈ２Ｏ、Ｎｄ(ＮＯ３)３􀅰６Ｈ２Ｏ、Ｍｇ(ＮＯ３)２􀅰
６Ｈ２Ｏ、Ｓｒ(ＮＯ３) ２、Ｐｂ(ＮＯ３) ２ꎬ均为分析纯ꎬ上海麦克

林生化科技有限公司生产ꎻＲＥＹ、ＵＳＹ、ＺＳＭ－５、ＮａＸ、
４Ａ、Ｈβ、ＨＺＳＭ－５、β、ＮａＹ、ＳＡＰＯ－３４ꎬ南开催化剂厂

生产ꎮ
１􀆰 ２　 催化剂制备及表征

采用等体积浸渍法制备:先将载体于 ５５０℃ 焙

烧 ４ ｈꎬ根据载体的饱和吸水率确定去离子水用量ꎬ
据此配置所需活性金属硝酸盐溶液ꎬ边搅拌边将金

属硝酸盐溶液滴加到载体中ꎬ于 ４０℃的水浴锅内恒

温 ６ ｈꎬ再经 １１０℃干燥箱内干燥 １２ ｈ 后于 ５５０℃焙

烧 ４ ｈꎬ制得所需催化剂ꎮ 将催化剂压片并分级后

取不同粒径的催化剂进行活性评价及表征ꎮ
Ｈ２－ＴＰＲ 程序升温化学吸附(Ｃｈｅｍｉｓｏｒｂ－２７５０ꎬ

Ｍｉｃｒｏｍｅｒｉｔｉｃｓ):称量 ０􀆰 ５ ｇ ４０ ~ ６０ 目的催化剂ꎬ在
３００℃、Ｎ２ 条件下预处理 １ ｈꎮ 降温至 ２０~３０℃后关

闭 Ｎ２ꎬ随后通入 Ｈ２ －Ａｒ(１０％)混合气体ꎬ程序升温

速率为 ８℃ / ｍｉｎꎬ升温至 ８００℃ꎮ
１􀆰 ３　 催化剂活性评价

根据工业工况条件优化设计原料气比例ꎬＮ２Ｏ
体积分数为 １ ２００ μＬ / Ｌꎬ以 Ｎ２ 为平衡气体ꎬ原料气

总流量为 １００ ｍＬ / ｍｉｎꎮ 采用气固相固定床反应评

价装置进行催化剂活性评价ꎬ选用 ２０ ~ ４０ 目的催化

剂ꎬ填装量为 １ ｍＬꎬ体积空速为 ６ ０００ ｈ－１ꎬ程序升温

速率为 ３℃ / ｍｉｎꎮ 反应尾气经气相色谱仪在线监

测ꎮ 催化剂活性评价装置流程如图 １ 所示ꎮ

图 １　 活性评价装置流程图

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 催化剂载体筛选

分子筛在 Ｎ２Ｏ 催化分解方面有较好的应用前

景ꎬ因此选用催化分解效果较好的 １０ 种不同类型分

子筛负载 ＣｕＯ 进行探究实验ꎮ 不同分子筛为载体

的催化剂的活性评价结果如图 ２ 所示ꎮ 当 ＣｕＯ 负

载量为 ６％时ꎬ不同载体催化剂的催化活性差别较

大ꎬ催化活性由高到低排序为:Ｈβ>ＨＺＳＭ－５>β >

ＺＳＭ－５>ＮａＹ>ＮａＸ>４Ａ ＝ ＳＡＰＯ－３４>ＵＳＹ>ＲＥＹꎬ其中

Ｈβ 和 ＨＺＳＭ－５ 分子筛催化分解效果较好ꎬＮ２Ｏ 完

全分解温度分别在 ３６０℃和 ３６５℃ꎮ

１—ＲＥＹꎻ２—ＵＳＹꎻ３—ＺＳＭ－５ꎻ４—ＮａＸꎻ５—４Ａꎻ６—Ｈβꎻ
７—ＨＺＳＭ－５ꎻ８—βꎻ９—ＮａＹꎻ１０—ＳＡＰＯ－３４

图 ２　 不同载体催化剂活性评价曲线

由图 ２ 可知ꎬＨβ 和 ＨＺＳＭ－５ 分子筛催化分解

效果较好ꎬ因此以 Ｈβ 和 ＨＺＳＭ－５ 分子筛为载体分

别负载不同金属氧化物ꎮ 催化剂 Ｍ６ / Ｈβ、Ｍ６ / ＨＺＳＭ－
５(Ｍ＝Ｆｅ、Ｃｏ、Ｃｕ、Ａｌ、Ｃｅ、Ｌａ、Ｎｉ、Ｚｎ、Ｍｎ、Ｃｒ、Ｉｎ、Ｙ)活
性评价曲线分别如图 ３、图 ４ 所示ꎮ 由图 ３ 和图 ４ 可

知ꎬ在 金 属 氧 化 物 负 载 量 均 为 ６％ 时ꎬ Ｆｅ / Ｈβ、
　 　 　 　 　 　 　

１—Ｃｏ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ / Ｈβꎻ３—Ｃｕ / Ｈβꎻ４—Ａｌ / Ｈβꎻ
５—Ｚｎ / Ｈβꎻ６—Ｎｉ / Ｈβꎻ７—Ｌａ / Ｈβꎻ８—Ｙ / Ｈβꎻ

９—Ｃｅ / Ｈβꎻ１０—Ｉｎ / Ｈβꎻ１１—Ｃｒ / Ｈβꎻ１２—Ｍｎ / Ｈβ

图 ３　 催化剂 Ｍ６ / Ｈβ(Ｍ＝Ｆｅ、Ｃｏ、Ｃｕ、Ａｌ、Ｃｅ、
Ｌａ、Ｎｉ、Ｚｎ、Ｍｎ、Ｃｒ、Ｉｎ、Ｙ)活性评价曲线

１—Ｃｏ / ＨＺＳＭ－５ꎻ２—Ｆｅ / ＨＺＳＭ－５ꎻ３—Ｃｕ / ＨＺＳＭ－５ꎻ
４—Ａｌ / ＨＺＳＭ－５ꎻ５—Ｚｎ / ＨＺＳＭ－５ꎻ６—Ｎｉ / ＨＺＳＭ－５ꎻ
７—Ｌａ / ＨＺＳＭ－５ꎻ８—Ｙ / ＨＺＳＭ－５ꎻ９—Ｃｅ / ＨＺＳＭ－５ꎻ

１０—Ｉｎ / ＨＺＳＭ－５ꎻ１１—Ｃｒ / ＨＺＳＭ－５ꎻ１２—Ｍｎ / ＨＺＳＭ－５

图 ４　 催化剂 Ｍ６ / ＨＺＳＭ－５(Ｍ＝Ｆｅ、Ｃｏ、Ｃｕ、Ａｌ、
Ｃｅ、Ｌａ、Ｎｉ、Ｚｎ、Ｍｎ、Ｃｒ、Ｉｎ、Ｙ)活性评价曲线
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Ｃｕ / Ｈβ、Ｃｕ / ＨＺＳＭ－５、Ｃｏ / ＨＺＳＭ－５ 四种催化剂催化

分解效果最好ꎬＮ２Ｏ 完全分解温度分别在 ３４０、３６０、
３６５、３７５℃ꎮ
２􀆰 ２　 单组分催化剂的制备、表征及性能评价

针对 Ｆｅ / Ｈβ、Ｃｕ / Ｈβ、Ｃｕ / ＨＺＳＭ－５、Ｃｏ / ＨＺＳＭ－５
４ 种催化剂ꎬ探究了不同负载量的催化剂的活性评

价结果分别如图 ５~图 ８ 所示ꎮ 从图 ５~图 ８ 中可以

看出ꎬ低负载量时载体对活性的影响较大ꎬ随着

Ｆｅｘ / Ｈβ、Ｃｕｘ / Ｈβ、Ｃｕｘ / ＨＺＳＭ－５、Ｃｏｘ / ＨＺＳＭ－５ 四种

催化剂的负载量增加ꎬ催化剂活性先提升后保持不

　 　 　 　 　 　 　

１—Ｆｅ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ４ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ６ / Ｈβꎻ４—Ｆｅ８ / Ｈβꎻ

５—Ｆｅ１０ / Ｈβꎻ６—Ｆｅ１２ / Ｈβꎻ７—Ｆｅ１４ / Ｈβꎻ８—Ｆｅ１６ / Ｈβ

图 ５　 Ｆｅｘ / Ｈβ(ｘ＝ ２、４、６、８、１０、１２、１４、１６)
催化剂活性评价曲线

１—Ｃｕ２ / Ｈβꎻ２—Ｃｕ４ / Ｈβꎻ３—Ｃｕ６ / Ｈβꎻ４—Ｃｕ８ / Ｈβꎻ５—Ｃｕ１０ / Ｈβ

图 ６　 不同负载量的 Ｃｕｘ / Ｈβ(ｘ＝ ２、４、６、８、１０)
催化剂活性评价曲线

１—Ｃｕ２ / ＨＺＳＭ－５ꎻ２—Ｃｕ４ / ＨＺＳＭ－５ꎻ３—Ｃｕ６ / ＨＺＳＭ－５ꎻ

４—Ｃｕ８ / ＨＺＳＭ－５ꎻ５—Ｃｕ１０ / ＨＺＳＭ－５ꎻ６—Ｃｕ１２ / ＨＺＳＭ－５

图 ７　 Ｃｕｘ / ＨＺＳＭ－５(ｘ＝ ２、４、６、８、１０、１２)
催化剂活性评价曲线

１—Ｃｏ２ / ＨＺＳＭ－５ꎻ２—Ｃｏ４ / ＨＺＳＭ－５ꎻ３—Ｃｏ６ / ＨＺＳＭ－５ꎻ

４—Ｃｏ８ / ＨＺＳＭ－５ꎻ５—Ｃｏ１０ / ＨＺＳＭ－５

图 ８　 不同负载量的 Ｃｏｘ / ＨＺＳＭ－５(ｘ＝ ２、４、６、
８、１０)催化剂活性评价曲线

变ꎬ最佳负载量分别为 １２％、８％、８％、６％ꎬＮ２Ｏ 完全

分解温度分别为 ３１５、３３０、３３０、３７５℃ꎬ因此ꎬＦｅ１２ /
Ｈβ 催化剂活性最高ꎮ

Ｆｅ 负载量分别为 ４％、８％、１２％、１６％的 Ｆｅｘ / Ｈβ
催化剂的 ＸＲＤ 谱图如图 ９ 所示ꎮ 从图 ９ 中可以看

出ꎬ２θ 为 ２２􀆰 ４、２５􀆰 ３、２８􀆰 ８４°等特征峰归属于 Ｈβ 结

构[３２]ꎬＦｅ 物种的加入并没有改变 Ｈβ 骨架结构ꎮ 在

２θ 为 ３３􀆰 １、３５􀆰 ９、４９􀆰 ７４、５４􀆰 ２６、６２􀆰 ６２°等特征衍射

峰归属于 Ｆｅ２Ｏ３ 结构[３３]ꎬ随着负载量增加ꎬ载体上

Ｆｅ２Ｏ３ 的分散度变低ꎬ结晶度提高ꎬ发生团聚现象ꎮ
而负载量为 １２％的 Ｆｅ / Ｈβ 催化剂中 Ｆｅ２Ｏ３ 处于分

散度与结晶度的平衡位置ꎬ故催化剂活性最高ꎮ

１—Ｆｅ４ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ８ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２ / Ｈβꎻ４—Ｆｅ１６ / Ｈβ

图 ９　 Ｆｅｘ / Ｈβ(ｘ＝ ４、８、１２、１６)催化剂 ＸＲＤ 谱图

Ｆｅｘ / Ｈβ 催化剂的比表面积如表 １ 所示ꎮ 从

表 １ 中可以看出ꎬＦｅｘ / Ｈβ 催化剂的比表面积随着负

载量的增加逐渐减小ꎬ这是由于活性组分负载量增

加导致 Ｆｅ２Ｏ３ 进入分子筛孔道使比表面积减小或

Ｆｅ２Ｏ３ 团聚导致晶粒尺寸增大、结晶度提高ꎬ堵塞了

Ｈβ 分子筛载体孔道ꎮ Ｆｅ１２ / Ｈβ 催化剂的活性最好ꎬ
但比表面积却不是最大ꎬ说明催化剂活性不只与比

表面积大小有关[２８]ꎮ
表 １　 Ｆｅｘ / Ｈβ(ｘ＝４、８、１２、１６)催化剂的比表面积

催化剂 Ｆｅ４ / Ｈβ Ｆｅ８ / Ｈβ Ｆｅ１２ / Ｈβ Ｆｅ１６ / Ｈβ
比表面积 / (ｍ２􀅰ｇ－１) ４１６􀆰 ５６ ３９８􀆰 ７７ ３６０􀆰 ８４ ３４０􀆰 ２３
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　 　 Ｆｅｘ / Ｈβ 催化剂的 Ｈ２ －ＴＰＲ 图谱如图 １０ 所示ꎮ
从图 １０ 中可以看出ꎬ在 ８００℃的测试温度范围内ꎬ
Ｆｅｘ / Ｈβ 催化剂出现 ３ 个还原峰ꎬ分别对应的连续还

原过程为 Ｆｅ２Ｏ３ →Ｆｅ３Ｏ４ →ＦｅＯ→Ｆｅ 三个阶段[３４]ꎮ
低温还原峰对应 Ｆｅ３＋还原为 Ｆｅ２＋ꎬ高温还原峰对应

Ｆｅ２＋的还原[３５]ꎮ 位于 ４５０℃左右的低温还原峰对应

Ｆｅ２Ｏ３ 还原为 Ｆｅ３Ｏ４ꎻ６００ ~ ７００℃处对应的第 ２ 个峰

是 Ｆｅ３Ｏ４(Ｆｅ２＋)转变为 Ｆｅ０ 的还原峰[３６]ꎻ更高温度

下出现的第 ３ 个还原峰与较大的 ＦｅｘＯｙ 颗粒或团簇

的缓慢还原有关ꎮ 由于 ２、３ 阶段的还原过程同时存

在及 ＦｅＯ 物种的不稳定性[３７]ꎬ导致后 ２ 个峰并未完

全裂分[３８]ꎮ 负载量为 １２％的 Ｆｅ / Ｈβ 催化剂的 ３ 个

耗氢还原峰温度较低ꎬ后 ２ 个还原峰的分裂程度较

明显ꎬ这是 Ｆｅ１２ / Ｈβ 催化剂活性较好的原因ꎮ

１—Ｆｅ４ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ８ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２ / Ｈβꎻ４—Ｆｅ１６ / Ｈβ

图 １０　 Ｆｅｘ / Ｈβ(ｘ＝ ４、８、１２、１６)催化剂的

Ｈ２－ＴＰＲ 图谱

２􀆰 ３　 双组分催化剂的制备、表征及性能评价

针对 Ｆｅ１２ / Ｈβꎬ进一步添加过渡金属、稀土金

属、碱土金属、主族金属氧化物等活性组分ꎬＦｅ１２ / Ｈβ
负载 ２％的活性评价结果分别如图 １１ ~图 １４ 所示ꎮ
从图 １１~图 １４ 可知ꎬ大部分催化剂的活性下降ꎬ只
有 Ｆｅ１２Ｃｏ２ / Ｈβ 催化剂活性提升ꎬＮ２Ｏ 完全分解温度

在 ３１０℃ꎮ

１—Ｆｅ１２Ｃｄ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｃｏ２ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２Ｃｒ２ / Ｈβꎻ

４—Ｆｅ１２Ｃｕ２ / Ｈβꎻ５—Ｆｅ１２Ｍｎ２ / Ｈβꎻ６—Ｆｅ１２Ｎｉ２ / Ｈβꎻ

７—Ｆｅ１２Ｚｎ２ / Ｈβꎻ８—Ｆｅ１２ / Ｈβ

图 １１　 催化剂 Ｆｅ１２Ｍ２ / Ｈβ(Ｍ＝Ｃｄ、Ｃｏ、Ｃｒ、Ｃｕ、
Ｍｎ、Ｎｉ、Ｚｎ)活性评价曲线

１—Ｆｅ１２Ｌａ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｙ２ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２Ｎｄ２ / Ｈβꎻ

４—Ｆｅ１２Ｃｅ２ / Ｈβꎻ５—Ｆｅ１２ / Ｈβ

图 １２　 催化剂 Ｆｅ１２Ｍ２ / Ｈβ(Ｍ＝Ｌａ、Ｙ、Ｎｄ、Ｃｅ)
活性评价曲线

１—Ｆｅ１２Ｍｇ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｓｒ２ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２ / Ｈβ

图 １３　 催化剂 Ｆｅ１２Ｍ２ / Ｈβ(Ｍ＝Ｍｇ、Ｓｒ)
活性评价曲线

１—Ｆｅ１２Ａｌ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｐｂ２ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２ / Ｈβ

图 １４　 催化剂 Ｆｅ１２Ｍ２ / Ｈβ(Ｍ＝Ａｌ、Ｐｂ)
活性评价曲线

因此ꎬＣｏ 的添加可提高 Ｆｅ１２ / Ｈβ 催化剂的活

性ꎬ不同 Ｃｏ 质量分数 Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催化剂活性评价

结果如图 １５ 所示ꎮ 从图 １５ 中可以看出ꎬ随着 Ｃｏ 负

载量的增加ꎬ催化剂活性先增加后不变ꎬＦｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ
催化剂活性最高ꎬ可在 ３０５℃完全分解 Ｎ２Ｏꎮ

Ｃｏ 负载量为 ２％、４％、６％、８％、１０％的 Ｆｅ１２Ｃｏｘ /
Ｈβ 催化剂的 ＸＲＤ 谱图如图 １６ 所示ꎮ 从图 １６ 中可

以看出ꎬＨβ 分子筛及 Ｆｅ２Ｏ３ 特征结构衍射峰的位置

并没有因 Ｃｏ 的加入而改变ꎮ ２θ 为 ３６􀆰 ９８°的特征衍

射峰归属于 Ｃｏ３Ｏ４ 结构[３９]ꎬ当 Ｃｏ 负载量大于 ５％
时ꎬ随着 Ｃｏ 质量分数的增加ꎬＣｏ３Ｏ４ 的特征衍射峰
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１—Ｆｅ１２Ｃｏ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｃｏ４ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβꎻ

４—Ｆｅ１２Ｃｏ８ / Ｈβꎻ５—Ｆｅ１２Ｃｏ１０ / Ｈβ

图 １５　 Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ(ｘ＝ ２、４、６、８、１０)
催化剂活性评价曲线

１—Ｆｅ１２Ｃｏ２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｃｏ４ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβꎻ

４—Ｆｅ１２Ｃｏ８ / Ｈβꎻ５—Ｆｅ１２Ｃｏ１０ / Ｈβ

图 １６　 Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催化剂 ＸＲＤ 谱图

强度逐渐增加ꎮ 对于负载量为 ６％的 Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催

化剂中 Ｃｏ３Ｏ４ 处于分散度与结晶度的平衡位置ꎬ负
载量增加会形成团聚现象ꎬ故 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂活

性最高ꎮ
Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催化剂的比表面积如表 ２ 所示ꎮ

从表 ２ 中可以看出ꎬ当负载量小于 １０％时ꎬＦｅ１２Ｃｏｘ /
Ｈβ 催化剂的比表面积几乎没有改变ꎬ说明此时已

达到饱和状态ꎮ Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂的活性最好ꎬ但
比表面积并不最高ꎮ

表 ２　 Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ催化剂的比表面积

催化剂
比表面积 /

(ｍ２􀅰ｇ－１)
催化剂

比表面积 /

(ｍ２􀅰ｇ－１)
Ｆｅ１２Ｃｏ２ / Ｈβ ２９３􀆰 ９２ Ｆｅ１２Ｃｏ８ / Ｈβ ３００􀆰 ３５
Ｆｅ１２Ｃｏ４ / Ｈβ ３０６􀆰 ７９ Ｆｅ１２Ｃｏ１０ / Ｈβ ３２１􀆰 ０３
Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ ２９５􀆰 ４８ 　 　

Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催化剂的 Ｈ２－ＴＰＲ 图谱如图 １７ 所

示ꎮ 从图 １７ 中可以看出ꎬ相比于单组分ꎬ添加 Ｃｏ 后

Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催化剂的起始还原温度均向低温方向

移动ꎬ说明催化剂活性提高:一方面ꎬ由于 Ｃｏ 本身

的氧化还原性能较好ꎬ其与 Ｆｅ 金属相互作用可促进

Ｆｅ 金属活性中心再生ꎬ提高了 Ｆｅ 的还原能力ꎬ从而

提升催化剂活性ꎻ另一方面ꎬ由于在 Ｎ２Ｏ 催化分解

中ꎬＦｅ 使 Ｃｏ３＋ →Ｃｏ２＋ 这一控速步骤过程更容易发

生[４０]ꎬ因此促进了催化剂活性ꎮ Ｆｅ１２ Ｃｏ６ / Ｈβ 催化

剂对应的还原温度最低ꎬ说明 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂有

很强的还原能力ꎬ这与 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂催化分解

Ｎ２Ｏ 活性较高相对应ꎮ

１—Ｆｅ１２ / Ｈβꎻ２—Ｆｅ１２Ｃｏ２ / Ｈβꎻ３—Ｆｅ１２Ｃｏ４ / Ｈβꎻ

４—Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβꎻ５—Ｆｅ１２Ｃｏ８ / Ｈβꎻ６—Ｆｅ１２Ｃｏ１０ / Ｈβ

图 １７　 Ｆｅ１２Ｃｏｘ / Ｈβ 催化剂的 Ｈ２－ＴＰＲ 图谱

２􀆰 ４　 双组分催化剂制备工艺优化

长时间高温会使 Ｈβ 分子筛骨架坍塌ꎬ短时间

低温活性金属焙烧不完全ꎬ催化剂焙烧温度影响其

酸性及氧化还原能力ꎬ对催化剂活性也存在一定影

响[２９]ꎬ因此优化焙烧时间及焙烧温度进一步提高催

化剂活性ꎮ 不同焙烧时间及温度下制备的 Ｆｅ１２Ｃｏ６ /
Ｈβ 催化剂催化分解 Ｎ２Ｏ 结果分别如图 １８、图 １９ 所

　 　 　 　 　 　 　

１—１ ｈꎻ２—２ ｈꎻ３—３ ｈꎻ４—４ ｈꎻ５—５ ｈꎻ６—６ ｈ

图 １８　 不同焙烧时间下 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ
催化剂活性评价曲线

１—４００℃ꎻ２—４３０℃ꎻ３—４５０℃ꎻ４—４７０℃ꎻ５—５００℃ꎻ
６—５５０℃ꎻ７—６００℃

图 １９　 不同焙烧温度下 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ
催化剂活性评价曲线
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示ꎮ 从图 １８、图 １９ 中可以看出ꎬ催化剂最佳焙烧温

度及时间分别为 ４３０℃和 ４ ｈꎮ

３　 反应条件对 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂活性的

影响

　 　 以 Ｆｅ１２ Ｃｏ６ / Ｈβ 为研究对象ꎬ不同实验条件

(Ｎ２Ｏ、空速、Ｏ２)下的 Ｎ２Ｏ 催化分解结果分别如图

２０~图 ２２ 所示ꎮ 从图 ２０ ~图 ２２ 中可以看出ꎬ改变

　 　 　 　 　 　 　

１—１ ２００ μＬ / Ｌꎻ２—２ ０００ μＬ / Ｌꎻ３—２ ４００ μＬ / Ｌ

图 ２０　 不同 Ｎ２Ｏ 体积分数下 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ
催化剂活性评价曲线

　 　 注:反应条件:空速为 ２０ ０００ ｈ－１ꎻＮ２Ｏ 体积分数分别为

１ ２００、２ ０００、２ ４００ μＬ / Ｌꎮ

１—２０ ０００ ｈ－１ꎻ２—２４ ０００ ｈ－１ꎻ３—３０ ０００ ｈ－１

图 ２１　 不同空速下 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ
催化剂活性评价曲线

　 　 注:反应条件:空速分别为 ２０ ０００、２４ ０００、３０ ０００ ｈ－１ꎻＮ２Ｏ

体积分数为 １ ２００ μＬ / Ｌꎮ

１—５％ꎻ２—１０％ꎻ３—１５％

图 ２２　 不同 Ｏ２ 体积分数下 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ
催化剂活性评价曲线

　 　 注:反应条件:空速为 ２０ ０００ ｈ－１ꎻＯ２ 体积分数分别为 ５％、

１０％、１５％ꎮ

氧气体积分数几乎不会改变催化剂各阶段反应温

度ꎬ表明 Ｏ２ 体积分数不会影响 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂

催化分解 Ｎ２Ｏ 的活性ꎬ与相关文献[４１]的研究结果

相同ꎬ这是由于 Ｏ２ 结合能高于 Ｎ—Ｏ 键能ꎬ吸附态

的氧原子要先进行迁移结合ꎬＯ２ 分子才能脱附ꎬ而
游离的 Ｏ２ 分子化学吸附很慢[４２]ꎮ

４　 催化剂热稳定性考察

Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂的热稳定性寿命考察结果

如图 ２３ 所示ꎮ 从图 ２３ 中可以看出ꎬ催化剂在 Ｎ２Ｏ
体积分数为 １ ２００ μＬ / Ｌ、空速为 ２０ ０００ ｈ－１、温度为

４２０℃下连续反应 ５０ ｈꎬＮ２Ｏ 的转化率始终保持在

１００％ꎬＦｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂的活性及热稳定性较好ꎬ
可持续催化分解 Ｎ２Ｏꎮ

图 ２３　 Ｆｅ１２Ｃｏ６ / Ｈβ 催化剂的热稳定性寿命考察

５　 结论

系统筛选了多种分子筛催化剂载体ꎬ设计制备

了以 Ｈβ 分子筛为载体ꎬＦｅ、Ｃｏ 为双活性组分的高

效低温脱硝催化剂ꎬＦｅ、Ｃｏ 负载量分别为 １２％和

６％ꎬ催化剂最佳焙烧温度为 ４３０℃ꎮ 反应结果表

明ꎬＮ２Ｏ 体积分数为 １ ２００ μＬ / Ｌ、空速为 ６ ０００ ｈ－１

时ꎬＮ２Ｏ 完全转化温度为 ３００℃ꎮ 提高 Ｎ２Ｏ 体积分

数、增大反应气空速都会降低催化剂活性ꎬ而改变

Ｏ２ 体积分数不改变催化剂活性ꎮ 在 Ｎ２Ｏ 体积分数

为 １ ２００ μＬ / Ｌ、空速为 ２０ ０００ ｈ－１的条件下ꎬ催化剂

可维持高活性 ５０ ｈ 以上ꎬＮ２Ｏ 的完全转化率始终维

持在 ４２０℃ꎬ说明该催化剂具备良好的低温活性及

热稳定性ꎮ

参考文献

[１] 王永成ꎬ吴琳瑜.Ｐｄｎ(ｎ＝ １~４)团簇催化 ＣＯ 还原 Ｎ２Ｏ 的机理研

究[Ｊ] .西北师范大学学报(自然科学版)ꎬ２０２０ꎬ５６(３):６８－７６.
[２] 刘晓丽ꎬ王永钊ꎬ赵永祥.Ｓｒ 掺杂羟基磷灰石负载 Ｃｏ３Ｏ４ 催化

Ｎ２Ｏ 分解[Ｊ] .燃料化学学报ꎬ２０２１ꎬ４９(８):１１９０－１２００.
[３] 刘久欣ꎬ王新承ꎬ李翠清ꎬ等.直接催化分解氧化亚氮的金属氧

化物催化剂研究进展[Ｊ] .化工环保ꎬ２０２１ꎬ４１(３):２６３－２７２.

􀅰５４１􀅰



现代化工 第 ４４ 卷第 １ 期

[４] 李孟丽ꎬ杨晓龙ꎬ唐立平ꎬ等.Ｎ２Ｏ 的催化分解研究[ Ｊ] .化学进

展ꎬ２０１２ꎬ２４(９):１８０１－１８１７.
[５] Ｓ􀅡ｄｏｖｓｋ􀅡 ＧꎬＢｅｒｎａｕｅｒ ＭꎬＢｅｒｎａｕｅｒ Ｂꎬｅｔ ａｌ. Ｏｎ ｔｈｅ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｏｆ

ｈｉｇｈ￣ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｖｅｒ Ｆｅ￣ＦＥＲ ｉｎ ｔｈｅ ｐｒｅｓｅｎｃｅ
ｏｆ ＮＯ[Ｊ] .Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓꎬ２０１８ꎬ１１２:５８－６２.

[６] Ｒｅｉｍｅｒ Ｒ ＡꎬＳｌａｔｅｎ Ｃ ＳꎬＳｅａｐａｎ Ｍꎬｅｔ ａｌ.Ａｂａｔｅｍｅｎｔ ｏｆ Ｎ２Ｏ ｅｍｉｓ￣
ｓｉｏｎｓ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎ ｔｈｅ ａｄｉｐｉｃ ａｃｉｄ ｉｎｄｕｓｔｒｙ[ Ｊ] .Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌ Ｐｒｏ￣
ｇｒｅｓｓꎬ１９９４ꎬ１３(２):１３４－１３７.

[７] 王永成ꎬ吴琳瑜.Ｐｄｎ(ｎ＝ １~４)团簇催化 ＣＯ 还原 Ｎ２Ｏ 的机理研

究[Ｊ] .西北师范大学学报(自然科学版)ꎬ２０２０ꎬ５６(３):６８－７６.
[８] Ｚｈａｏ ＦꎬＷａｎｇ ＣꎬＷａｎｇ Ｄꎬｅｔ ａｌ.Ｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ

Ｎ２Ｏ ｏｖｅｒ Ｃｄ￣ｄｏｐｅｄ ＮｉＯ ｉｎ ｔｈｅ ｐｒｅｓｅｎｃｅ ｏｆ Ｏ２ [ Ｊ ] . Ａｐｐｌｉｅｄ
Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ａ:Ｇｅｎｅｒａｌꎬ２０２３ꎬ６４９:１１８９４６－１１８９５４.

[９] 鲁长海.Ｎ２Ｏ 催化分解技术在处理己二酸尾气中的应用[ Ｊ] .河
北化工ꎬ２００９ꎬ３２(９):２０－２１.

[１０] 王逸飞ꎬ王亚涛ꎬ王新承ꎬ等.ＳｉＯ２ 气凝胶负载过渡金属氧化物

催化分解 Ｎ２Ｏ 的研究[Ｊ] .现代化工ꎬ２０２２ꎬ４２(９):１３４－１４０.
[１１] Ｃｈａｏ ＳꎬＺｈａｎｇ Ｔ ＲꎬＤｏｎｇ Ｙ Ｌꎬｅｔ ａｌ. Ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ ｂｅｔｗｅｅｎ Ｒｕ ａｎｄ

Ｃｏ３Ｏ４ ｆｏｒ ｐｒｏｍｏｔｅｄ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ Ｎ２Ｏ ｏｖｅｒ ｔｈｅ Ｒｕｘ ￣
Ｃｏ３Ｏ４ ｃａｔａｌｙｓｔｓ[Ｊ] .Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｃａｔａｌｙｓｉｓꎬ２０１７ꎬ４３５:１７４－１８１.

[１２] Ｈｉｎｏｋｕｍａ ＳꎬＩｗａｓａ ＴꎬＫｏｎ Ｙꎬｅｔ ａｌ.Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｏｆ
Ｒｕ ｃａｔａｌｙｓｔｓ ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｏｎ ｖａｒｉｏｕｓ ｏｘｉｄｅ ｍａｔｅｒｉａｌｓ ａｎｄ ＳｎＯ２ [ Ｊ] .
Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｒｅｐｏｒｔｓꎬ２０２０ꎬ１０(１):１－９.

[１３] Ｙｕ Ｈ ＢꎬＷａｎｇ Ｘ ＰꎬＷｕ Ｘ Ｘꎬｅｔ ａｌ.Ｐｒｏｍｏｔｉｏｎ ｏｆ Ａｇ ｆｏｒ Ｃｏ３Ｏ４ ｃａｔａ￣
ｌｙｚｉｎｇ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｕｎｄｅｒ ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｒｅａｌ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ
[Ｊ] .Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ Ｊｏｕｒｎａｌꎬ２０１８ꎬ３３４:８００－８０６.

[１４] Ｑｉ ＪꎬＱｉ ＸꎬＰａｎ Ｙꎬｅｔ ａｌ.Ｓｍ ｄｏｐｅｄ ＮｉＯ ｃａｔａｌｙｓｔｓ ｗｉｔｈ ｅｘｃｅｌｌｅｎｔ Ｈ２Ｏ
ｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ ｆｏｒ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｕｎｄｅｒ ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｎｉｔｒｉｃ ａｃｉｄ ｐｌａｎｔ
ｅｘｈａｕｓｔ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎ [ Ｊ ] . Ａｐｐｌｉｅｄ Ｓｕｒｆａｃｅ Ｓｃｉｅｎｃｅꎬ ２０２３ꎬ ６１１:
１５５６５７－１５５６６７.

[１５] Ｘｕ Ｍ ＸꎬＷａｎｇ Ｈ ＸꎬＯｕｙａｎｇ Ｈ Ｄꎬｅｔ ａｌ.Ｄｉｒｅｃｔ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉ￣
ｔｉｏｎ ｏｆ Ｎ２Ｏ ｏｖｅｒ ｂｉｓｍｕｔｈ ｍｏｄｉｆｉｅｄ ＮｉＯ ｃａｔａｌｙｓｔｓ [ Ｊ] . Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ｈａｚａｒｄｏｕｓ Ｍａｔｅｒｉａｌｓꎬ２０２１ꎬ４０１:１２３３３４－１２３３４１.

[１６] Ｇｒｚｙｂｅｋ ＧꎬＧｒｙｂｏ 'ｓ ＪꎬＩｎｄｙｋａ Ｐꎬｅｔ ａｌ. Ｅｖａｌｕａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｉｎｈｉｂｉｔｉｎｇ
ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ Ｈ２ＯꎬＯ２ꎬａｎｄ ＮＯ ｏｎ ｔｈｅ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ａｎｄ
ｐｉｌｏｔ Ｋ￣ＺｎｘＣｏ３－ｘＯ４ ｃａｔａｌｙｓｔｓ ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ ｏｎ α￣Ａｌ２Ｏ３ ｆｏｒ ｌｏｗ￣ｔｅｍｐｅｒ￣
ａｔｕｒｅ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ[ Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｂ:Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌꎬ
２０２１ꎬ２９７:１２０４３５－１２０４４４.

[１７] Ｍｅｌｉ􀅡ｎ￣Ｃａｂｒｅｒａ Ｉꎬｖａｎ Ｅｃｋ Ｅ Ｒ ＨꎬＥｓｐｉｎｏｓａ Ｓꎬｅｔ ａｌ.Ｔａｉｌ ｇａｓ ｃａｔａ￣
ｌｙｚｅｄ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｖｅｒ Ｆｅ￣ｂｅｔａ ｚｅｏｌｉｔｅ.Ｏｎ ｔｈｅ ｐｒｏｍｏｔｉｎｇ ｒｏｌｅ
ｏｆ ｆｒａｍｅｗｏｒｋ ｃｏｎｎｅｃｔｅｄ ＡｌＯ６ ｓｉｔｅｓ ｉｎ ｔｈｅ ｖｉｃｉｎｉｔｙ ｏｆ Ｆｅ ｂｙ
ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ｄｅａｌｕｍｉｎａｔｉｏｎ ｄｕｒｉｎｇ ｅｘｃｈａｎｇｅ[Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｂ:
Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌꎬ２０１７ꎬ２０３:２１８－２２６.

[１８] Ｒｉｃｈａｒｄｓ ＮꎬＮｏｗｉｃｋａ ＥꎬＣａｒｔｅｒ Ｊ Ｈꎬｅｔ ａｌ.Ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ
ｏｆ Ｆｅ ｓｐｅｃｉａｔｉｏｎ ｏｎ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｖｅｒ Ｆｅ￣ＺＳＭ￣５ ｃａｔａｌｙｓｔｓ
[Ｊ] .Ｔｏｐｉｃｓ ｉｎ Ｃａｔａｌｙｓｉｓꎬ２０１８ꎬ６１:１９８３－１９９２.

[１９] 卢仁杰ꎬ张新艳ꎬ郝郑平.不同硅铝比 Ｆｅ－ＺＳＭ－５ 催化剂对氧化

亚氮催化分解性能的研究[ Ｊ] .环境科学ꎬ２０１４ꎬ３５( １):３７１－
３７９.

[２０] 徐庆生ꎬ宋永吉ꎬ刘久欣ꎬ等.催化剂 Ｃｕ / ＨＺＳＭ－５ 的硅铝比对催

化分解 Ｎ２Ｏ 的影响[ Ｊ] .环境工程学报ꎬ２０２０ꎬ１４ ( ６):１５７９－
１５９１.

[２１] 李思漩ꎬ费浩天ꎬ刘奕绮ꎬ等.催化分解 Ｎ２Ｏ 催化剂研究进展

[Ｊ] .现代化工ꎬ２０１９ꎬ３９(１):３７－４１.
[２２] Ｚｈａｏ Ｇꎬ Ｂｅｎｈｅｌａｌ Ｅꎬ Ａｄｅｓｉｎａ Ａꎬ ｅｔ ａｌ. Ｃｏｍｐａｒｉｓｏｎ ｏｆ ｄｉｒｅｃｔꎬ

ｓｅｌｅｃｔｉｖｅ ｏｘｉｄａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｅ ｂｙ Ｎ２Ｏ ｏｖｅｒ Ｆｅ￣ＺＳＭ￣５ꎬＦｅ￣Ｂｅｔａꎬａｎｄ
Ｆｅ￣ＦＥＲ ｃａｔａｌｙｓｔｓ[Ｊ] . Ｔｈｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｃꎬ２０１９ꎬ
１２３(４５):２７４３６－２７４４７.

[２３] Ｚｈａｎｇ Ｔꎬ Ｑｉｕ Ｙꎬ Ｌｉｕ Ｇꎬ ｅｔ ａｌ. Ｎａｔｕｒｅ ｏｆ ａｃｔｉｖｅ Ｆｅ ｓｐｅｃｉｅｓ ａｎｄ
ｒｅａｃｔｉｏｎ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｏｖｅｒ ｈｉｇｈ￣ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ Ｆｅ / ＣＨＡ ｃａｔａｌｙｓｔｓ ｉｎ ｃａｔａ￣
ｌｙｔｉｃ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ Ｎ２Ｏ[ Ｊ] . Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｃａｔａｌｙｓｉｓꎬ ２０２０ꎬ ３９２:
３２２－３３５.

[２４] Ｃｒｕｚ Ｒ Ｓ Ｄꎬ Ｍａｓｃａｒｅｎｈａｓ Ａ Ｊ Ｓꎬ Ａｎｄｒａｄｅ Ｈ Ｍ Ｃ. Ｃｏ￣ＺＳＭ￣５
ｃａｔａｌｙｓｔｓ ｆｏｒ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ[ Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｂ:Ｅｎｖｉｒｏｎ￣
ｍｅｎｔａｌꎬ１９９８ꎬ１８(３ / ４):２２３－２３１.

[２５] Ｈｅ ＧꎬＺｈａｎｇ ＢꎬＨｅ Ｈꎬｅｔ ａｌ.Ａｔｏｍｉｃ￣ｓｃａｌｅ ｉｎｓｉｇｈｔｓ ｉｎｔｏ ｚｅｏｌｉｔｅ￣ｂａｓｅｄ
ｃａｔａｌｙｓｉｓ ｉｎ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ[ Ｊ] . Ｓｃｉｅｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ Ｔｏｔａｌ Ｅｎｖｉｒｏｎ￣
ｍｅｎｔꎬ２０１９ꎬ６７３:２６６－２７１.

[２６] Ｒｕｔｋｏｗｓｋａ ＭꎬＰｉｗｏｗａｒｓｋａ ＺꎬＭｉｃｅｋ Ｅꎬｅｔ ａｌ.Ｈｉｅｒａｒｃｈｉｃａｌ Ｆｅ￣ꎬＣｕ￣
ａｎｄ Ｃｏ￣Ｂｅｔａ ｚｅｏｌｉｔｅｓ ｏｂｔａｉｎｅｄ ｂｙ ｍｅｓｏｔｅｍｐｌａｔｅ￣ｆｒｅｅ ｍｅｔｈｏｄ. Ｐａｒｔ
Ⅰ:Ｓｙｎｔｈｅｓｉｓ ａｎｄ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ａｃｔｉｖｉｔｙ ｉｎ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ[ Ｊ] .Ｍｉ￣
ｃｒｏｐｏｒｏｕｓ ａｎｄ Ｍｅｓｏｐｏｒｏｕｓ Ｍａｔｅｒｉａｌｓꎬ２０１５ꎬ２０９:５４－６５.

[２７] Ｐｉｅｔｅｒｓｅ Ｊ Ａ ＺꎬＢｏｏｎｅｖｅｌｄ ＳꎬＶａｎ ｄｅｎ Ｂｒｉｎｋ Ｒ Ｗ.Ｅｖａｌｕａｔｉｏｎ ｏｆ Ｆｅ￣
ｚｅｏｌｉｔｅ ｃａｔａｌｙｓｔｓ ｐｒｅｐａｒｅｄ ｂｙ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｍｅｔｈｏｄｓ ｆｏｒ ｔｈｅ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ
ｏｆ Ｎ２Ｏ [ Ｊ] . Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｂ: Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌꎬ ２００４ꎬ ５１ ( ４):
２１５－２２８.

[２８] Ｔａｂｏｒ ＥꎬＳ􀅡ｄｏｖｓｋ􀅡 ＧꎬＢｅｒｎａｕｅｒ Ｍꎬｅｔ ａｌ.Ｆｅａｓｉｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ
ｉｒｏｎ ｚｅｏｌｉｔｅｓ ｆｏｒ ｈｉｇｈ￣ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ Ｎ２Ｏ ｕｎｄｅｒ ｒｅａｌ
ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ｆｏｒ ｎｉｔｒｉｃ ａｃｉｄ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ[ Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ
Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｂ:Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌꎬ２０１９ꎬ２４０:３５８－３６６.

[２９] 徐向阳ꎬ谷成ꎬ王虹ꎬ等.Ｃｏ / Ｈβ 催化剂上 Ｎ２Ｏ 的分解性能研究

[Ｊ] .燃料化学学报ꎬ２０１４ꎬ４２(７):８７７－８８３.
[３０] 王焘ꎬ王虹ꎬ李翠清ꎬ等.稀土修饰的 Ｃｏ / Ｈβ 催化剂催化分解

Ｎ２Ｏ[Ｊ] .环境化学ꎬ２０１２ꎬ３１(２):１５７－１６１.
[３１] Øｙｇａｒｄｅｎ Ａ ＨꎬＰéｒｅｚ￣Ｒａｍíｒｅｚ Ｊ.Ａｃｔｉｖｉｔｙ ｏｆ ｃｏｍｍｅｒｃｉａｌ ｚｅｏｌｉｔｅｓ ｗｉｔｈ

ｉｒｏｎ ｉｍｐｕｒｉｔｉｅｓ ｉｎ ｄｉｒｅｃｔ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ[ Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ
Ｂ:Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌꎬ２００６ꎬ６５(１－２):１６３－１６７.

[３２] 徐冰ꎬ高春光ꎬ王永钊ꎬ等.Ｆｅ / ｂｅｔａ 分子筛催化 Ｎ２Ｏ 分解[ Ｊ] .工
业催化ꎬ２０１８ꎬ２６(１):３６－４１.

[３３] 孙宝盛ꎬ陈健ꎬ陈标华ꎬ等.Ｆｅ－β 催化分解 Ｎ２Ｏ 的高温稳定性及

其再生性能[Ｊ] .石油化工ꎬ２０１３ꎬ４２(８):９１６－９２０.
[３４] Ｘｕ ＹꎬＺｈａｉ ＰꎬＤｅｎｇ Ｙꎬｅｔ ａｌ.Ｈｉｇｈｌｙ ｓｅｌｅｃｔｉｖｅ ｏｌｅｆｉｎ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｆｒｏｍ

ＣＯ２ ｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎ ｏｎ ｉｒｏｎ ｃａｔａｌｙｓｔｓ:Ａ ｓｕｂｔｌｅ ｓｙｎｅｒｇｙ ｂｅｔｗｅｅｎ ｍａｎ￣
ｇａｎｅｓｅ ａｎｄ ｓｏｄｉｕｍ ａｄｄｉｔｉｖｅｓ[ Ｊ] .Ａｎｇｅｗａｎｄｔｅ Ｃｈｅｍｉｅ Ｉｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌ
Ｅｄｉｔｉｏｎꎬ２０２０ꎬ５９:２１７３６－２１７４４.

[３５] 张凯ꎬ袁梦真ꎬ王国玮ꎬ等.制备方法对 Ｚｒ－Ｆｅ 基乙苯脱氢催化

剂性能的影响[Ｊ] .石化技术与应用ꎬ２０２２ꎬ４０(６):３６７－３７１.
[３６] 陈潇雪ꎬ宋敏ꎬ孟凡跃ꎬ等.ＦｅｘＭｎＣｅ１ －ＡＣ 低温 ＳＣＲ 催化剂 ＳＯ２

中毒机理研究[Ｊ] .化工学报ꎬ２０１９ꎬ７０(８):３０００－３０１０.
[３７] Ｚｈａｎｇ ＺꎬＨｕａｎｇ ＧꎬＴａｎｇ Ｘꎬｅｔ ａｌ.Ｚｎ ａｎｄ Ｎａ ｐｒｏｍｏｔｅｄ Ｆｅ ｃａｔａｌｙｓｔｓ

ｆｏｒ ｓｕｓｔａｉｎａｂｌｅ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｏｆ ｈｉｇｈ￣ｖａｌｕｅｄ ｏｌｅｆｉｎｓ ｂｙ ＣＯ２ ｈｙｄｒｏｇｅｎａ￣
ｔｉｏｎ[Ｊ] .Ｊ Ｆｕｅｌ Ｃｈｅｍ Ｔｅｃｈｎｏｌꎬ２０２２ꎬ３０９:１２２１０５－１２２１１７.

[３８] 梁洁ꎬ王欣宇ꎬ高新华ꎬ等.Ｆｅ 基催化剂物相演变及 ＣＯ２ 加氢反

应性能影响[Ｊ] .燃料化学学报ꎬ２０２２ꎬ５０(１２):１５７３－１５８０.
[３９] 黄思齐ꎬ王新承ꎬ于泳ꎬ等.负载型铜铁催化剂直接催化分解

Ｎ２Ｏ 的研究[Ｊ] .现代化工ꎬ２０１９ꎬ３９(８):１２４－１２８ꎬ１３３.
[４０] Ａｍｒｏｕｓｓｅ ＲꎬＴｓｕｔｓｕｍｉ ＡꎬＢａｃｈａｒ Ａꎬｅｔ ａｌ.Ｎ２Ｏ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉ￣

ｔｉｏｎ ｏｖｅｒ ｎａｎｏ￣ｓｉｚｅｄ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ｏｆ Ｃｏ￣ｓｕｂｓｔｉｔｕｔｅｄ Ｆｅ３Ｏ４ ｓｕｂｓｔｒａｔｅｓ
[Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ａ:Ｇｅｎｅｒａｌꎬ２０１３ꎬ４５０:２５３－２６０.

[４１] Ｏｂａｌｏｖ􀅡 ＬꎬＦíｌａ Ｖ.Ｋｉｎｅｔｉｃ ａｎａｌｙｓｉｓ ｏｆ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｖｅｒ ｃａｌ￣
ｃｉｎｅｄ ｈｙｄｒｏｔａｌｃｉｔｅｓ[Ｊ] .Ａｐｐｌｉｅｄ Ｃａｔａｌｙｓｉｓ Ｂ:Ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔａｌꎬ２００７ꎬ
７０(１ / ２ / ３ / ４):３５３－３５９.

[４２] Ｓｍｅｅｔｓ Ｐ ＪꎬＳｅｌｓ Ｂ Ｆꎬｖａｎ Ｔｅｅｆｆｅｌｅｎ Ｒ Ｍꎬｅｔ ａｌ. Ｔｈｅ ｃａｔａｌｙｔｉｃ ｐｅｒ￣
ｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ Ｃｕ￣ｃｏｎｔａｉｎｉｎｇ ｚｅｏｌｉｔｅｓ ｉｎ Ｎ２Ｏ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ａｎｄ ｔｈｅ
ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ Ｏ２ꎬＮＯ ａｎｄ Ｈ２Ｏ ｏｎ ｒｅｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｏｘｙｇｅｎ[Ｊ] .Ｊｏｕｒ￣
ｎａｌ ｏｆ Ｃａｔａｌｙｓｉｓꎬ２００８ꎬ２５６(２):１８３－１９１.■

􀅰６４１􀅰


