
Ｊｕｎ. ２０２４ 现代化工 第 ４４ 卷第 ６ 期

Ｍｏｄｅｒｎ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｉｎｄｕｓｔｒｙ ２０２４ 年 ６ 月

ＰＥＧ－２０００ 添加量对 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ

催化氧化 ＮＯ 活性的影响
龚宥精ꎬ田文珊ꎬ赵光垒ꎬ贾丽娟ꎬ刘天成∗

(云南民族大学化学与环境学院ꎬ云南 昆明 ６５０５０４)
摘要:采用溶胶－凝胶法制备了 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催化剂ꎬ并用于 ＮＯ 催化氧化ꎮ 以聚乙二醇－２０００(ＰＥＧ－２０００)为模板剂对催化

剂进行改性ꎬ研究了不同模板剂添加质量分数对 ＮＯ 催化氧化活性的影响ꎮ 结果表明ꎬ催化剂活性随 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数

的增加而降低ꎻ在 ３００℃、ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数为 ２％时ꎬＰｒｘＺｒ１－ｘ Ｏ２－δ的催化活性最高ꎬＮＯ 转化率达到了 ９４􀆰 ８１％ꎮ 利用

ＸＲＤ、ＳＥＭ、Ｎ２ 吸附－脱附、ＸＰＳ 及 ＦＴ－ＩＲ 对催化剂进行表征ꎬ结果表明ꎬ模板剂添加质量分数的变化不会改变催化剂 Ｐｒ２Ｚｒ２Ｏ７

晶型ꎻ催化剂为介孔结构ꎬ质量分数为 ２％时的比表面积和孔容最大ꎬ有利于催化氧化 ＮＯꎮ 此外ꎬ模板剂质量分数的增加会增

强催化剂的亲水性ꎮ
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　 　 氮氧化物(ＮＯｘ)作为主要的大气污染物之一ꎬ
对全球生态系统和人类健康的威胁日趋严重[１－３]ꎮ
因为 ＮＯ 占总 ＮＯｘ 的 ９０％ꎬ因此ꎬ消除 ＮＯｘ 的关键

步骤是去除 ＮＯ[４]ꎮ 低体积分数 ＮＯ(<１ ０００ μＬ / Ｌ)
主要由发电厂和移动源排放ꎬ在环境空气中是稳定

的ꎬ几乎不会被 Ｏ２ 氧化或被水吸附[５－６]ꎮ 研究人员

对这类污染物进行了广泛地研究ꎬ许多技术已被用

于控制 ＮＯｘꎬ如选择性催化还原(ＳＣＲ)、选择性非催

化还原( ＳＮＣＲ)和选择性催化氧化( ＳＣＯ)等[７－９]ꎮ
ＳＣＲ 和 ＳＮＣＲ 虽脱硝活性好ꎬ但二次污染、抗毒性等

问题突出[１０]ꎮ ＳＣＯ 被认为是最具工业应用前景的

技术ꎬ是在一定温度范围内利用烟气中剩余 Ｏ２ 作氧

化剂ꎬ将 ＮＯ 部分快速高效地氧化为 ＮＯ２ꎬ再用水或

碱液吸收脱硝ꎬ达到近乎完全脱除 ＮＯｘ 的技术[１１]ꎮ
当控制烟气中 ＮＯ 和 ＮＯ２ 的摩尔比为 １ ∶１时ꎬ两者

都可以通过水或碱性溶液完全去除[１２]ꎮ
ＳＣＯ 本质上是催化氧化加吸收两部分ꎬ选择合

适的催化剂和强化吸收过程尤为关键ꎮ 稀土金属

Ｐｒ 具有灵活的氧迁移性和强储氧性ꎬ可显著增强催

化活性[１３]ꎮ 两性金属氧化物 ＺｒＯ２ 表面具有氧化还

原特性ꎬ在高温下非常稳定ꎬ适合作为催化剂载体ꎬ
何人广等[１４]将 Ｍｇ 负载到 ＺｒＯ２ 载体上制备的催化

剂表现出优异的脱硝性能ꎮ 将 Ｐｒ 和 Ｚｒ 制备为二元

稀土金属氧化物材料 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δꎬＰｒ４
＋进入到 Ｚｒ４＋晶
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格中形成缺陷结构而产生大量的氧空位ꎬ有利于提

高催化氧化性能[１５]ꎮ 超重力技术(ＨＩＧＥＥ)是增强

相间传质的典型技术之一ꎬ利用旋转填充床高速旋

转产生的巨大离心力将吸收液分散为无数细小的液

滴、液膜ꎬ从而大大增加气液接触面积和传质效率ꎮ
此外ꎬＨＩＧＥＥ 还可以实现更高程度的资源利用

率[１６]ꎮ 因此ꎬＳＣＯ 联合超重力技术具有 ＮＯｘ 去除效

率高、资源利用率高、二次污染少等优点[１７]ꎮ
在催化剂制备过程中ꎬ使用模板剂作为结构导

向剂ꎬ可以影响催化剂颗粒的成核速率与生长速度ꎬ
从而一定程度上调控催化剂形貌和粒径尺寸[１８]ꎮ
因此ꎬ添加模板剂来改善催化剂的结构与性质、提高

催化剂的活性是催化剂制备中常用的方法[１９]ꎮ 常

见模板剂如 ＰＥＧ、聚乙烯吡咯烷酮(ＰＶＰ)等ꎮ 目前

少有模板剂对 Ｐｒ / Ｚｒ 二元催化材料催化氧化 ＮＯ 性

能的研究ꎮ 笔者通过溶胶－凝胶法制备了添加不同

比例 ＰＥＧ－２０００ 的 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催化剂用于催化氧化

ＮＯꎬ并协同超重力技术吸收脱除ꎮ 通过 ＸＲＤ、ＳＥＭ、
Ｎ２ 吸附 /脱附、ＸＰＳ、ＦＴ－ＩＲ 等手段对催化剂进行了表

征ꎬ探究不同 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数对 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ

催化氧化 ＮＯ 活性的影响ꎮ

１　 实验方法

１􀆰 １　 实验试剂

Ｐｒ( ＮＯ３ ) ３􀅰６Ｈ２Ｏ ( ＡＲ)、 ＺｒＯ ( ＮＯ３ ) ２􀅰ｘＨ２Ｏ
(ＡＲ)ꎬ上海麦克林生物化学有限公司生产ꎻＰＥＧ－
２０００(ＣＰ)ꎬ天津市精细化工研究所生产ꎻＣ６Ｈ８Ｏ７􀅰
Ｈ２Ｏ(ＡＲ)ꎬ国药集团化学试剂有限公司生产ꎻＮＯ
(１􀆰 ００％)、Ｎ２(≥９９􀆰 ９９９％)、Ｏ２(≥９９􀆰 ５％)ꎬ昆明广

瑞达特种气体有限责任公司生产ꎮ
１􀆰 ２　 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的制备

采用溶胶－凝胶法合成了 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催化剂ꎮ
在 ６０℃ 水浴中将一定量的 Ｐｒ ( ＮＯ３ ) ３􀅰６Ｈ２Ｏ 和

ＺｒＯ(ＮＯ３) ２􀅰ｘＨ２Ｏ 溶于无水乙醇中ꎬ同时滴加一定

量的 ＰＥＧ－２０００ 和柠檬酸乙醇溶液ꎬ持续搅拌 １ ｈ
后待溶液呈胶状后停止搅拌ꎮ 随后ꎬ将溶胶－凝胶

在 ６０℃下老化 １２ ｈꎬ然后在 ８０℃下干燥 １２ ｈꎬ７００℃
煅烧 ５ ｈꎮ 最后ꎬ研磨并通过 ４０ ~ ６０ 目筛分得到

ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催化剂ꎮ
１􀆰 ３　 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的表征

利用 Ｘ 射线衍射仪(ＸＲＤꎬＢｒｕｋｅｒꎬＡｄｖａｎｃｅ Ｄ８ꎬ
德国)分析了 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催化剂的晶体结构ꎬ扫描

电压为 ４０ ｋＶꎬ扫描电流为 ４０ ｍＡꎬＣｕ 靶 Ｋα 辐射ꎬ
λ＝ １􀆰 ５４１ ８ Åꎬ２θ 扫描范围为 １０ ~ ８０°ꎬ扫描速率为

６° / ｍｉｎꎬ步长为 ０􀆰 ０２°ꎮ 利用扫描电子显微镜(ＳＥＭꎬ
Ｎｏｖａ Ｎａｎｏ ＳＥＭ４５０) 观察催化剂的形貌ꎮ 利用

ＢＥＬＳＯＲＰ－ｍａｘ Ⅱ 型物理化学吸附仪 ( Ｍｉｃｒｏｔｒａｃ
ＢＥＬ.Ｃｒｏｐꎬ日本)在－１９６℃ 下进行 Ｎ２ 吸附 /脱附实

验以测量催化剂的孔结构性质ꎬ采用 Ｂｒｕｎａｕｅｒ －
Ｅｍｍｅｔｔ－Ｔｅｌｌｅｒ(ＢＥＴ)方程计算比表面积ꎬ孔径分布

由 Ｂａｒｒｅｔｔ－Ｊｏｙｎｅｒ－Ｈａｌｅｎｄａ(ＢＪＨ)模型计算ꎮ 利用配

备单 Ａｌ Ｋα 辐射(１２ ｋＶꎬ６ ｍＡ)的 Ｘ－射线光电子能

谱(ＸＰＳ)(Ｔｈｅｒｍｏ ｆｉｓｈｅｒ ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｋ－Ａｌｐｈａꎬ美国)对
催化剂的基本化学环境和浓度进行表征ꎬ能量校准

时ꎬ将污染物碳的 Ｃ １ｓ 峰(ＢＥ ＝ ２８４􀆰 ８ ｅＶ)作为内

标ꎮ 此外ꎬ利用傅里叶变换红外光谱仪 ( ＦＴ － ＩＲꎬ
Ｔｈｅｍｅｒｍｏ Ｎｉｃｏｌｅｔꎬ美国)测定催化剂的分子结构和

组成ꎬ扫描区域为 ４ ０００~４００ ｃｍ－１ꎮ
１􀆰 ４　 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催化氧化 ＮＯ 性能测试

催化剂活性测试装置如图 １ 所示ꎮ 将催化剂负

载至石英管固定反应器中ꎬ混合烟气通入石英管反

应器与催化剂反应ꎬ用烟气分析仪检测气体中的

ＮＯｘ( ＮＯ、 ＮＯ２ ) 体 积 分 数ꎮ 模 拟 烟 气 条 件 为:
８００ ｍｇ / ｍ３ ＮＯꎬ１０％ Ｏ２ꎬＮ２ 为平衡气体ꎬ气体总流

量为 ３００ ｍＬ / ｍｉｎꎬ空速比保持在 ３０ ０００ ｈ－１ꎮ 测试

温度范围为１００ ~ ３５０℃ꎬ升温速率为５℃ / ｍｉｎꎬ温度

图 １　 脱硝实验装置
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间隔区间为 ５０℃ꎮ 在每个测试温度下稳定 ３０ ｍｉｎ
后进行浓度测试ꎮ ＮＯｘ 去除效率计算式为:

ηｄｅＮＯｘ
(％) ＝ [(Ｃｉｎｌｅｔ － Ｃｏｕｔｌｅｔ) / Ｃｉｎｌｅｔ] × １００％ (１)

式中:ηｄｅＮＯｘ
、Ｃ ｉｎｌｅｔ、Ｃｏｕｔｌｅｔ分别代表脱硝效率、ＮＯｘ 入口

浓度和 ＮＯｘ 出口浓度ꎮ

２　 结果与讨论

２􀆰 １　 催化剂活性测试结果

不同 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数对 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催

化氧化去除 ＮＯｘ 效率的影响如图 ２ 所示ꎮ 从图 ２ 中

可以看出ꎬ催化剂的活性随着 ＰＥＧ－２０００ 添加质量

分数的增加呈逐渐下降趋势ꎬ尤其在 ２００ ~ ３００℃温

度区间内ꎬ催化剂活性与 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数

呈现反比关系ꎮ 低添加质量分数的模板剂对 ＮＯｘ

具有更好的催化氧化去除效果ꎬ模板剂添加质量分

数为 ２％时ꎬ在 ３００℃活性最佳可达 ９４􀆰 ８１％ꎬ继续增

加模板剂添加质量分数ꎬ活性开始下降ꎬ添加质量分

数为 １０％的催化剂在 ３００℃活性仅为 ８２􀆰 ８５％ꎬ结合

ＢＥＴ 分析原因是过量添加(≥４％)模板剂会导致催

化剂的主要活性成分被模板剂分割挤出成聚集体ꎬ
孔道变窄ꎬ孔体积减小ꎬ降低催化活性ꎮ

１—２％ꎻ２—４％ꎻ３—６％ꎻ４—８％ꎻ５—１０％

图 ２　 不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ

催化氧化脱除 ＮＯｘ 效率的影响

　 　 注:Ｎａ２ＣＯ３ 溶液浓度为 ０􀆰 ０２ ｍｏｌ / Ｌꎬ气体流速为 ３００ ｍＬ / ｍｉｎꎬ

气液比为 ５ ∶１ꎬＲＰＢ 转子转速为 ８００ ｒ / ｍｉｎꎮ

２􀆰 ２　 ＸＲＤ 分析

不同 ＰＥＧ － ２０００ 添加质量分数的催化剂的

ＸＲＤ 分析结果如图 ３ 所示ꎮ 从图 ３ 中可以看出ꎬ所
有谱 线 均 在 ２θ 为 ２８􀆰 ８７、 ３３􀆰 ５４、 ４８􀆰 １３、 ５６􀆰 ９８、
７０􀆰 ４２、７７􀆰 ８５°处出现 Ｐｒ２Ｚｒ２Ｏ７(ＰＤＦ＃００－０１９－１０２１)
的晶峰ꎬ未出现多余的杂峰ꎮ 此外ꎬ每个特征峰的峰

形尖锐ꎬ不同谱线仅峰强略有变化ꎬ表明催化剂的结

晶度高ꎬ模板剂添加质量分数的变化不会影响催化

剂的晶型ꎮ 添加质量分数为 ４％时催化剂具有更强

的峰强ꎬ表明该催化剂具有更好的晶体结构ꎮ 与其

他条件相比ꎬ添加质量分数为 ２％时催化剂的峰宽

更窄ꎬ具有更大的晶粒尺寸ꎬ活性测试结果表明ꎬ该
条件下的颗粒尺寸更有利于催化氧化 ＮＯꎮ

１—２％ꎻ２—４％ꎻ３—６％ꎻ４—８％ꎻ５—１０％

图 ３　 不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的

ＸＲＤ 图谱

２􀆰 ３　 ＳＥＭ 分析

通过 ＳＥＭ 观察不同模板剂添加质量分数的

ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的微观形貌ꎬ结果如图 ４ 所示ꎮ 从图 ４
中可以看出ꎬ当添加质量分数为 ２％时ꎬ催化剂因团

聚呈现为不规则的块状结构ꎬ表面分布大量均匀致

密的小孔ꎬ小孔大大增加了催化剂的比表面积ꎬ提高

了催化剂的吸附能力ꎮ 随着添加质量分数增加到

　 　 　 　 　 　 　

(ａ)２％ (ｂ)４％

(ｃ)６％ (ｄ)８％

(ｅ)１０％

图 ４　 不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的

ＳＥＭ 图
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４％ꎬ小孔的数量减少ꎬ催化剂呈现“片状”ꎮ 当添加

质量分数为 ６％时ꎬ催化剂表面的小孔数进一步减

少ꎬ催化剂表面出现大直径孔隙ꎬ“片状”的形貌也

相互连接成为褶皱ꎮ 当添加质量分数为 ８％时ꎬ催
化剂表面的小孔隙几乎不存在ꎬ褶皱也减少ꎮ 当添

加质量分数为 １０％时ꎬ褶皱堆叠在催化剂表面形成

不同大小的凹坑和不均匀的凹坑ꎮ 呈现出不同的形

貌是因为不同的模板剂添加质量分数对催化剂的微

观形貌的改造作用不同ꎮ 当 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分

数较少(２％)时ꎬ模板剂对催化剂有一定的改善作

用ꎬ在催化剂表面形成大量细小的孔隙ꎬ提高了吸附

能力ꎬ促进了催化剂的活性的提高ꎮ 随着 ＰＥＧ －
２０００ 添加质量分数的增加(≥４％)ꎬ模板剂对催化

剂的改造作用变得更强烈ꎬ表面的小孔逐渐减小甚

至消失ꎬ取而代之的是较大的孔洞和凹坑ꎬ孔洞均匀

变差削弱了其吸附性能ꎬ导致催化活性下降ꎮ
２􀆰 ４　 Ｎ２ 吸附 /脱附分析

不同 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数 ＰｒｘＺｒ１－ｘ Ｏ２－δ 的

Ｎ２ 吸附 /脱附等温线和孔径分布如图 ５ 所示ꎮ 所有

这些催化剂的等温线都表现为介孔材料的 Ｖ 典型

值[２０]ꎮ 这些催化剂中呈现出 Ｈ３ 滞后环ꎬ表明催化

剂孔由片状颗粒或狭缝组成ꎮ 此外ꎬ除添加质量分

数为 ４％和 ６％外ꎬ其余添加质量分数的催化剂孔

径主要集中在 １５ ~ ２０ ｎｍ 处ꎬ而添加质量分数为

４％和 ６％的催化剂的孔径主要分布在 １ ~ ２ ｎｍ 处ꎬ
这与 ＳＥＭ 中显示的孔隙转变有关ꎮ

(ａ)２％

(ｂ)４％

(ｃ)６％

(ｄ)８％

(ｅ)１０％

图 ５　 不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的

Ｎ２ 吸附 / 脱附等温线和孔径分布

不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘ Ｏ２－δ 的孔

结构参数如表 １ 所示ꎮ
表 １　 不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的

孔结构参数

添加质量分数 /
％

比表面积 /

(ｍ２􀅰ｇ－１)

平均孔径 /
ｎｍ

孔容 /

(ｃｍ３􀅰ｇ－１)

２ １６􀆰 ０１ １５􀆰 ９７ ０􀆰 ２７

４ １４􀆰 ９５ ０􀆰 ７３ ０􀆰 ０５

６ １０􀆰 ６４ ０􀆰 ７３ ０􀆰 ０８

８ １０􀆰 ０６ １８􀆰 ４３ ０􀆰 ２３

１０ １３􀆰 ４１ １７􀆰 １６ ０􀆰 １７

从表 １ 可以看出ꎬ随着模板剂质量分数的增加ꎬ
催化剂的比表面积从 １６􀆰 ０１ ｍ２ / ｇ 逐渐减小到

１０􀆰 ０６ ｍ２ / ｇꎬ孔径与比表面积呈现为一定的负相关ꎬ
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但添加质量分数为 ４％和 ６％例外ꎬ这是由于在该添

加质量分数下ꎬ催化剂发生孔道改变和孔结构稳定

性降低导致非真实微孔隙率的发生[２１]ꎮ 添加质量

分数为 ２％时催化剂拥有最大的比表面积(１６􀆰 ０１
ｍ２ / ｇ)和孔容(０􀆰 ２７ ｃｍ３ / ｇ)ꎬ能为活性物质提供更

多的附着点ꎬ故拥有最佳的反应活性ꎮ
２􀆰 ５　 ＸＰＳ 分析

不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的 ＸＰＳ
谱图如图 ６ 所示ꎮ 从图 ６(ａ)中可以看出ꎬＸＰＳ 光谱

显示催化剂中主要元素 Ｐｒ、Ｏ、Ｚｒ 的特征峰位置ꎮ 从

图 ６(ｂ)中可以看出ꎬ所有催化剂均具有 Ｐｒ ３ｄ３ / ２和

Ｐｒ ３ｄ５ / ２ 两个峰ꎬ归属于 Ｐｒ３＋ 信号峰ꎬ其结合能在

(９５３􀆰 ５８±０􀆰 ４６) ｅＶ 和(９３２􀆰 ８９±０􀆰 ７８) ｅＶꎬ且同时

具有因自旋轨道分裂造成的 ２ 个卫星峰ꎬ结合能分

别为(９４９􀆰 ０８±０􀆰 ５６) ｅＶ 和(９２８􀆰 ５７±０􀆰 ４８) ｅＶꎬ属
于 Ｐｒ４＋特征信号值ꎮ 表明 Ｐｒ 元素在 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ中

主要以 Ｐｒ３＋和 Ｐｒ４＋的价态存在ꎬ而 Ｐｒ４＋↔Ｐｒ３＋的氧化

还原性能提高了催化剂的脱硝活性ꎮ 从图 ６(ｃ)中
可以看出ꎬ存在 Ｏ α(５２９􀆰 ４５±０􀆰 ３７ ｅＶ)、Ｏ β(５３１􀆰 １１±
０􀆰 ４０ ｅＶ)、Ｏ γ(５３３􀆰 ２１±０􀆰 ３２ ｅＶ) ３ 个峰ꎬ分别归属

于晶格氧、表面吸附氧和吸附分子氧ꎮ Ｏ β 和 Ｏ γ
可以在催化剂表面促进氧空位(Ｖö)的产生[２２]ꎬ且
氧化物中的氧迁移率随着 Ｖö 浓度的增加而增加ꎬ
能够给催化剂提供更多的活性位点ꎬ更利于催化氧

化 ＮＯ[２３]ꎮ 从图 ６(ｄ)中可以看出ꎬ仅存在结合能为

　 　 　 　 　 　 　

(ａ)全谱 (ｂ)Ｐｒ ３ｄ

(ｃ)Ｏ １ｓ (ｄ)Ｚｒ ３ｄ

１—２％ꎻ２—４％ꎻ３—６％ꎻ４—８％ꎻ５—１０％

图 ６　 不同模板剂添加质量分数下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的

ＸＰＳ 谱图

１８１􀆰 ９ ｅＶ 和 １８４􀆰 ３ ｅＶ 的双峰ꎬ属于典型的 ＺｒＯ２ 峰ꎬ
表明 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ中 Ｚｒ 仅以 Ｚｒ４＋(ＺｒＯ２)的形式存在ꎮ
ＺｒＯ２ 作为催化剂载体ꎬ不直接参与催化氧化 ＮＯꎬ其
能促进 ＮＯ 氧化的原因在于 ＺｒＯ２ 对 ＮＯｘ 的吸附能

力较强ꎮ
２􀆰 ６　 ＦＴ－ＩＲ 分析

利用 ＦＴ－ＩＲ 分析 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的分子组成和结

构ꎬ结果如图 ７ 所示ꎮ 从图 ７ 中可以看出ꎬ所有催化

剂均在 ３ ４２５ ｃｍ－１附近出现游离的 Ｏ—Ｈ 伸缩振动ꎬ
属于游离水的羟基吸收峰ꎬ并且 ＰＥＧ－２０００ 添加质

量分数和吸收峰的强度呈正相关ꎮ １ ６２４ ｃｍ－１处的

吸收峰为催化剂表面吸附水的羟基振动峰ꎬ也随

ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数的增加而有一定的增强ꎬ
说明 ＰＥＧ－２０００ 添加质量分数的增大会导致催化剂

亲水性提升ꎬ从而吸附更多的水ꎮ 添加质量分数为

２％的催化剂在 １ ３８４ ｃｍ－１附近的硝酸盐振动峰比较

微弱ꎬ表明在制备过程中ꎬ原材料中的硝酸分解的比

较充分ꎮ １ ０４８ ｃｍ－１附近的峰归属于 Ｚｒ􀪅􀪅Ｏ 键的伸

缩振动峰[２４]ꎮ 在红外光谱中未检测到 Ｐｒ—Ｏ 的特

征峰ꎬ表明 Ｐｒ 以无定形状态均匀分散在 ＺｒＯ２ 载体

表面ꎬ与 ＸＲＤ 表征结果一致ꎮ

１—２％ꎻ２—４％ꎻ３—６％ꎻ４—８％ꎻ５—１０％

图 ７　 不同模板剂添加量下 ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ的

ＦＴ－ＩＲ 谱图

３　 结论

模板剂最适宜添加质量分数为 ２％ꎬ此时制备

的 ＰｒｘＺｒ１－ｘ Ｏ２－δ 催化剂活性最佳ꎬ在 ３００℃ 时达到

９４􀆰 ８１％ꎬ且此时催化剂具有最大的比表面积和孔

容ꎮ 过量添加催化剂(质量分数≥４％)会减小比表

面积和孔容ꎬ从而降低催化剂活性ꎮ ＰｒｘＺｒ１－ｘＯ２－δ催

化剂晶型为 Ｐｒ２Ｚｒ２Ｏ７ꎬ模板剂添加质量分数的变化

不会影响催化剂 Ｐｒ２Ｚｒ２Ｏ７ 活性晶体ꎮ Ｐｒ４＋↔Ｐｒ３＋的
转化和 Ｖö 是影响催化活性的主要因素ꎬ模板剂添

加质量分数的增加会增强催化剂的亲水性ꎮ
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