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摘要:氧化亚氮(Ｎ２Ｏ)作为硝酸工业尾气排放的主要污染气体ꎬ严重危害人体健康和生态环境ꎮ 硝酸工业烟气温度低ꎬ因
此对于催化剂的低温活性要求更高ꎮ 以稀土金属氧化物 ＣｅＯ２ 为载体采用等体积浸渍法ꎬ通过系统调节 Ｃｅ / Ｃｏ 比例制备复合
氧化物催化剂ꎬ结果表明催化剂的活性从高到低依次为:１０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >１５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >２０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >５％ Ｃｏ３Ｏ４ /
ＣｅＯ２ꎮ 进一步优化催化剂焙烧温度和时间ꎬ得到以 ３００℃焙烧 ３ ｈ 制备的催化剂转化率最优ꎮ 同时探究了 ＮＯ 与 Ｏ２ 加入对于
反应体系的影响ꎬ发现 ＮＯ 气体有助于 Ｎ２Ｏ 的转化ꎮ 而氧气的影响与其加入浓度有关ꎬ在低浓度氧气下适当提高温度会提高
Ｎ２Ｏ 的转化率ꎬ而高浓度氧气则会抑制 Ｎ２Ｏ 的转化并产生副产物ꎬ为脱 Ｎ２Ｏ 催化剂的制备提供新思路ꎬ为 Ｎ２Ｏ 脱除工况条件
调整提供了新方法ꎮ
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物控制、土壤污染治理ꎬ通讯联系人ꎬｈｔｘｕ＠ ｎｊｔｅｃｈ.ｅｄｕ.ｃｎꎮ

　 　 随着全球工业化进程加快ꎬ硝酸、己二酸等基础
化工产能不断扩张ꎬ使得人为源氧化亚氮(Ｎ２Ｏ)排
放量不断上升[１－２]ꎮ Ｎ２Ｏ 是继 ＣＯ２ 和 ＣＨ４ 后的第 ３
大温室气体ꎬ其不仅会对人体健康产生影响ꎬ还会破

坏大气层中的臭氧层[３－５]ꎮ 因此该气体的研究成为
大气污染物治理领域的前沿课题ꎬ引发社会与科研

人员关注ꎮ
工业领域 Ｎ２Ｏ 排放的治理路径主要为源头控

制技术及末端治理技术ꎬ在做好源头控制技术的基

础上ꎬ更重要的是对末端治理技术的开发ꎮ 目前ꎬ主
流的 Ｎ２Ｏ 后处理技术主要包括高温分解法、直接催

化分解法、非选择性催化还原法、选择性催化还原

法[６－９]ꎮ 其中选择性催化还原法因其高效环保的特
性ꎬ已成为己二酸装置尾气处理的首选方案[６]ꎮ 其
中以 ＮＨ３ 为还原剂进行选择性催化还原(ＳＣＲ)反应

的工艺成熟度最高ꎬ已有大量的工业化应用[１０－１１]ꎮ
但在实际应用中该技术面临着低温条件下催化活性

较低和反应工程中易生成其他多种副产物ꎬ而这也

对催化剂催化性能提出了更高的要求[１２－１３]ꎮ
近年来以稀土金属氧化物或者过渡金属氧化物

为组分ꎬ制备形成的催化剂的低温活性好而引起广

泛关注[１４－１５]ꎮ 其中稀土元素铈(Ｃｅ)的催化特性和

􀅰４２１􀅰
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储释氧性能被广泛应用于 ＳＣＲ 的反应ꎮ Ｔａｎ 等[１６]

采用共沉淀法制备了 ＣｅＯ２－ＳｉＯ２ 混合氧化物ꎬ研究

发现该材料在 ＮＨ３－ＳＣＲ 反应中展现出显著抗硫性

能ꎮ 与单一载体 ＳｉＯ２ 和 ＣｅＯ２ 负载的 ＣｅＯ２ 催化剂

相比ꎬＣｅＳｉ２ 在含 ２􀆰 ２０×１０－５ ｍｏｌ / Ｌ ＳＯ＋
２ ５％ Ｈ２Ｏ 的苛

刻反应条件下仍能维持优异的脱硝活性ꎮ 这是由于

ＣｅＳｉ２ 独特的微孔复合结构和通过 Ｅ－Ｒ 机制的反应

途径ꎮ Ｌｉ 等[１７] 研究了掺杂 ＭｏＯ３ 的 ＣｅＯ２ / ＴｉＯ２ 催

化剂在 ＮＨ３－ＳＣＲ 反应中的催化活性和抗 Ａｓ 性能ꎮ
李想[１８]的研究发现ꎬ氧化砷对 ＣｅＯ２ ＭｏＯ３ / ＴｉＯ２ 催

化剂活性的影响明显小于 ＣｅＯ２ / ＴｉＯ２ 催化剂ꎮ 当引

入 ＭｏＯ３ 后氧化砷对 ＣｅＯ２ / ＴｉＯ２ 催化剂的失活效应

得到显著缓解ꎮ 此外ꎬ由于 Ａｓ－Ｍｏ 的相互作用更

强ꎬ因此可以缓解 Ａｓ 对活性位 ＣｅＯ２ 的毒害作用ꎬ
还可以恢复可反应的 Ｂｒøｎｓｔｅｄ 酸和 Ｌｅｗｉｓ 酸位点ꎮ
过渡金属复合氧化物因有着可调控的氧化还原特性

以及表面酸性特征ꎬ在 Ｎ２Ｏ 催化分解领域表现出优

势ꎮ 可以发现铈因独特的动态氧空位调控机制受到

关注ꎬＣｅ３＋ / Ｃｅ４＋氧化还原对的价态循环可以动态生

成反应活性高的表面氧空位ꎬ这些结构缺陷位点能

有效吸附并活化 Ｎ２Ｏ 分子ꎬ同时高储氧能力保证催

化反应的高效进行[１９]ꎮ
本文以 ＣｅＯ２ 作为催化剂载体ꎬ通过掺杂过渡

金属氧化物 Ｃｏꎬ采用等体积浸渍法制备 Ｃｏ３Ｏ４ /
ＣｅＯ２ 催化剂ꎬ并通过调控 Ｃｏ / Ｃｅ 比例优化催化剂的

氧化性能ꎬ得到两者的最优配比ꎮ 同时通过调控焙

烧温度以及焙烧时间来优化催化剂的催化性能ꎬ并
以 Ｘ 射线衍射(ＸＲＤ)、扫描电子显微镜(ＳＥＭ)等表

征手段探究催化剂的组分及表面形貌ꎬ得到催化剂

制备的最优方法ꎮ 随后进一步调整反应气氛ꎬ探究

ＮＯ 以及 Ｏ２ 对于 Ｎ２Ｏ 去除的影响ꎬ实现对 Ｎ２Ｏ 催化

还原效率的有效提升ꎮ

１　 实验材料和方法

１􀆰 １　 实验材料和仪器

本研究使用的实验试剂与材料包括:六水硝酸

铈(分析纯ꎬ麦克林生化科技有限公司)、六水硝酸

钴(分析纯ꎬ麦克林生化科技有限公司)ꎮ 实验气体

包括:氮气(纯度 ９９􀆰 ９９％ꎬ南京特种气体厂股份有

限公司)、氧气(纯度 ９９􀆰 ９９％ꎬ南京特种气体厂股份

有限公司)、氨气(１％＋９９％Ｎ２ꎬ南京特种气体厂股

份有限公司)、一氧化氮(１％＋９９％Ｎ２ꎬ南京特种气

体厂股份有限公司)、氧化亚氮(１％＋９９％Ｎ２ꎬ南京

上元特种气体有限公司)ꎮ

本研究使用的主要仪器设备涵盖:电子天平

(ＪＪ１２４ＢＦꎬ常熟市双杰测试仪器厂)、多联加热磁力

搅拌器(ＨＪ－４Ａꎬ上海尚谱仪器设备有限公司)、电
热恒温干燥箱(ＤＨＧ－９０７８Ａꎬ上海精宏实验设备有

限公司)、马弗炉(ＫＦ１２００ꎬ南京博蕴通仪器科技有

限公司)、管式炉(ＯＴＦ－１２００Ｘꎬ合肥科晶材料技术

有限公司)、红外烟气分析仪(崂应 ３０２１ 型ꎬ青岛崂

应海纳光电环保集团有限公司)、ＩＣＰ－ＭＳ(７８５０ 型ꎬ
安捷伦)、烟气综合分析仪(崂应 ３０２２ 型ꎬ青岛崂应

海纳光电环保集团有限公司)ꎮ
１􀆰 ２　 催化剂制备

(１) Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂制备:采用浸渍法以

Ｃｅ、Ｃｏ 不同的摩尔比ꎬ用电子分析天平称取对应量

Ｃｅ(ＮＯ３) ２􀅰６Ｈ２Ｏ 和 Ｃｏ(ＮＯ３) ２􀅰６Ｈ２Ｏ 溶于去离子水

中ꎬ并在恒温搅拌器恒温(６０℃)持续搅拌至水分蒸

干ꎬ随后将产物转移到烘箱中于 １２０℃干燥 ２ ｈꎬ最
后将干燥后的前驱体置于马弗炉中于 ５００℃下焙烧

３ ｈꎬ获得以 ＣｅＯ２ 负载在不同摩尔比 Ｃｏ３Ｏ４ 的催化

剂样品ꎬ分别记为 ５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２、 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ /
ＣｅＯ２、１５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２、２０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ꎮ 此外分

别称取 １０ ｇ Ｃｅ(ＮＯ３) ２􀅰６Ｈ２Ｏ 和 １０ ｇ Ｃｏ(ＮＯ３) ２􀅰
６Ｈ２Ｏ 以上述方法和条件制备成样品分别标记为

ＣｅＯ２ 和 Ｃｏ３Ｏ４ꎮ
(２)不同焙烧温度 Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂制备:根

据 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 摩尔比用电子分析天平称取对

应量 Ｃｅ(ＮＯ３) ２􀅰６Ｈ２Ｏ 和 Ｃｏ(ＮＯ３) ２􀅰６Ｈ２Ｏ 溶于去

离子水中ꎬ并在恒温搅拌器恒温(６０℃)持续搅拌至

水分蒸干ꎬ随后将产物转移到烘箱中 １２０℃干燥 ２ ｈꎬ
最后将干燥后的前驱体置于马弗炉 ３００、４００、５００、
６００、７００℃下焙烧 ３ ｈꎬ获得不同温度下焙烧的催化剂ꎮ
１􀆰 ３　 催化剂活性测试

１􀆰 ３􀆰 １　 实验装置

实验装置简图见图 １ꎮ

１—气瓶ꎻ２—质量流量计ꎻ３—稳压阀ꎻ４—加热炉ꎻ５—石英反应管ꎻ
６—热电偶ꎻ７—烟气分析器ꎻ８—温度控制器ꎻ９—尾气处理装置

图 １　 选择性催化还原活性评价装置简图

􀅰５２１􀅰
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１􀆰 ３􀆰 ２　 催化剂活性测试和评价方法

将制备好的催化剂用研钵轻轻研磨ꎬ使其通过

２０ 目和 ４０ 目的两个筛网过筛ꎬ取 １ ｍＬ 粒径为 ２０ ~
４０ 目的催化剂粉末用石英棉固定在石英管(内径

８ ｍｍꎬ外径 １０ ｍｍ)中ꎬ将石英管放入管式炉ꎮ 测试

条件为:气体总流速 ＝ ４００ ｍＬ / ｍｉｎ、Ｎ２Ｏ ＝ １􀆰 １×１０－５

ｍｏｌ / Ｌ、ＮＨ３ ＝ ２􀆰 ２×１０－５ｍｏｌ / Ｌ、ＮＯ ＝ １􀆰 １ ×１０－５ / ２􀆰 ２ ×
１０－５ｍｏｌ / Ｌ 和 Ｏ２ ＝ ５％ / １０％ / １５％ꎬ其余为 Ｎ２ꎮ 采用

程序升温ꎬ升温速率为 ２℃ / ｍｉｎꎬ每次升温 ３０℃ꎬ以
初始温度为 ２５０℃开始测试直至反应温度为 ４００℃ꎮ
期间待升温至目标温度后将温度保持 ３０ ｍｉｎ 并对

尾气进行分析ꎮ 将收集的尾气通过红外烟气分析仪

和烟气综合分析仪检测ꎬ读取入口和出口的 Ｎ２Ｏ 和

ＮＯｘ 的浓度ꎮ
Ｎ２Ｏ 的转化率(Ｘ)定义如式(１)所示ꎮ

Ｘ(％) ＝ ([Ｎ２Ｏ] ｉｎ － [Ｎ２Ｏ] ｏｕｔ) / [Ｎ２Ｏ] ｉｎ (１)

其中ꎬ[Ｎ２Ｏ] ｉｎ为入口 Ｎ２Ｏ 浓度ꎬｍｇ / ｍ３ꎻ[Ｎ２Ｏ] ｏｕｔ为

出气口 Ｎ２Ｏ 浓度ꎬｍｇ / ｍ３ꎮ
１􀆰 ４　 催化剂表征方法

(１)Ｘ 射线衍射仪(ＸＲＤ)
通过赛默飞 ＡＲＬ ＥＱＵＩＮＯＸ Ｐｒｏ ＸＲＤ 分析催化剂

物相结构ꎬ扫描范围为 ５ ~ ８５°ꎬ扫描速度为 １０° / ｍｉｎꎮ
ＸＲＤ 分析利用 Ｘ 射线衍射效应ꎬ针对晶体及非晶体

结构材料ꎬ能够对其内部各组分的形态及物相结构

进行定性分析ꎮ
(２)扫描电子显微镜(ＳＥＭ)
通过日本电子公司 ＪＳＭ－５９００ 型扫描电镜测试

催化剂样品的表面形貌ꎬ进行微观的成分分析ꎮ

２　 结果和讨论

２􀆰 １　 催化剂物相和形貌分析

图 ２ 展示了不同催化剂的 ＸＲＤ 图ꎮ 如图 ２(ａ)
所示ꎬ纯 ＣｅＯ２ 催化剂在 ２θ ＝ ２８􀆰 ５、３３􀆰 １、３６􀆰 ８°和
４７􀆰 ５°处呈现典型萤石结构的特征衍射峰( ＪＣＰＤＳ
３４—０３９４)ꎬ其高衍射峰强度表明样品具有高结晶

度和完整晶格结构ꎮ 与之形成鲜明对比的是ꎬ纯
Ｃｏ３Ｏ４ 在相同测试条件下未检测到明显衍射峰ꎬ推
测其可能以高度分散态或非晶相形式存在[２０]ꎮ 当

加入 Ｃｏ 制备成 Ｃｏ / Ｃｅ 摩尔比为 １０％的复合催化剂

时ꎬＸＲＤ 图谱仅显示归属于 ＣｅＯ２ 萤石结构的特征

峰并且没有观察到 Ｃｏ３Ｏ４ 尖晶石相的特征峰ꎮ 这表

明 Ｃｏ 成功掺入了 ＣｅＯ２ 晶格ꎬ并且相互作用形成了

固溶体ꎮ 图 ２(ｂ)展开分析可发现ꎬＣｅＯ２ 特征峰强

度随着焙烧温度呈现出非单调的变化态势:在

３００℃至 ５００℃区间内ꎬ峰强度逐渐变弱ꎬ这可能是

晶格氧位形成导致的晶格畸变所导致的[２１]ꎮ 而当

温度升高至 ７００℃时其峰强再度降低ꎬ这可能是由

于高温引发的晶体重排以及结晶度提高所致ꎮ 同时

随着焙烧温度的升高ꎬ在 ２θ ＝ ２８􀆰 ５°的 ＣｅＯ２ 衍射峰

向高角度偏移ꎬ这也进一步表明 Ｃｏ 掺入了 ＣｅＯ２ 晶

格是成功的ꎬ并且在热作用下出现晶格畸变[２２]ꎮ

１—３００℃ １０％ Ｃｏ＠ Ｃｅꎻ２—７００℃ １０％ Ｃｏ＠ Ｃｅꎻ３—Ｃｅꎻ４—Ｃｏ
(ａ)４ 种催化剂的 ＸＲＤ 图谱

１—３００℃ １０％ Ｃｏ＠ Ｃｅꎻ２—７００℃ １０％ Ｃｏ＠ Ｃｅꎻ３—Ｃｅ
(ｂ)含铈催化剂 ＸＲＤ 图谱部分放大图

图 ２　 催化剂的 ＸＲＤ 图谱

图 ３ 展示了相同焙烧条件下制备的纯 Ｃｏ３Ｏ４ 和

纯 ＣｅＯ２ 催化剂的 ＳＥＭ 图ꎬ从图中可以清晰地看出ꎬ

(ａ)５００ ｎｍ 尺度下的

纯 Ｃｅ 催化剂

(ｂ)５ μｍ 尺度下的

纯 Ｃｅ 催化剂

(ｃ)５００ ｎｍ 尺度下的

纯 Ｃｏ 催化剂

(ｄ)５ μｍ 尺度下的

纯 Ｃｏ 催化剂

图 ３　 扫描电镜图
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纯 ＣｅＯ２ 催化剂呈现出球状颗粒ꎬ这些颗粒紧密堆

积在一起ꎬ形成了高度紧密有序结构ꎮ 而纯 Ｃｏ３Ｏ４

催化剂呈现出球状颗粒ꎬ与纯 ＣｅＯ２ 催化剂相比这

些颗粒更为松散ꎬ形成了分散的块状物ꎮ
图 ４ 是焙烧温度为 ３００℃和 ７００℃条件下 １０％

Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂的扫描电镜图ꎮ 催化剂在焙烧

温度为 ３００℃条件下呈现典型的多孔球状颗粒结构

(平均粒径约 ５０ ｎｍ)ꎬ这些纳米级颗粒通过表面相

互作用形成松散堆积的块状聚集体ꎮ 当温度升高至

７００℃时ꎬ观察到材料表面明显的烧结现象ꎮ 而对比

图 ３(ａ)与图 ３(ｄ)ꎬ可以发现纯 Ｃｏ３Ｏ４ 和纯 ＣｅＯ２ 催

化剂以及掺杂催化剂的形貌特征存在显著差异ꎮ 图

４ 中 Ｃｏ 元素掺杂 ＣｅＯ２ 使得在不同焙烧温度下制备

的 Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂均呈现出由球状颗粒堆积而

成的块状结构ꎬ但其粒径大小因焙烧温度的不同而

有所变化ꎬ这种催化剂表面形貌的改变也进一步证

明 Ｃｏ 掺入 ＣｅＯ２ 晶格是成功的ꎮ

(ａ)５００ ｎｍ 尺度下

３００℃焙烧催化剂

(ｂ)５ μｍ 尺度下

３００℃焙烧催化剂

(ｃ)５００ ｎｍ 尺度下

７００℃焙烧催化剂

(ｄ)５ μｍ 尺度下

７００℃焙烧催化剂

图 ４　 不同焙烧温度下 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２

催化剂的扫描电镜图

２􀆰 ２　 催化剂活性评价

２􀆰 ２􀆰 １　 不同比例 Ｃｏ３Ｏ４ 掺杂 ＣｅＯ２ 催化剂活性测试

图 ５ 展示了使用浸渍法制备了纯 ＣｅＯ２、纯

Ｃｏ３Ｏ４ 和以 ＣｅＯ２ 负载不同比例 Ｃｏ３Ｏ４ 所得 ５％
Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２、 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２、 １５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２、
２０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂在 ２５０ ~ ４００℃下的催化活

性测试结果ꎮ 如图 ５ 所示ꎬ纯 Ｃｅ 催化剂的活性虽然

随着温度的升高有所提升ꎬ但在 ４００℃时 Ｎ２Ｏ 的转

化率仍不超过 ４０％ꎬ相比之下ꎬ纯 Ｃｏ３Ｏ４ 催化剂的催

化活性随着温度的升高有大幅度提升ꎬ但是在

３４０℃时出现了活性下降的情况ꎬ且在 ４００℃时 Ｎ２Ｏ
的转化率不足 ８０％ꎮ

１—ＣｅＯ２ꎻ２—Ｃｏ３Ｏ４ꎻ３—５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ꎻ４—２０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ꎻ

５—１５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ꎻ６—１０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２

图 ５　 不同比例 Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂的

Ｎ２Ｏ 转化率

对于不同比例 Ｃｏ３Ｏ４ 掺杂 ＣｅＯ２ 催化剂活性评

价结果显示ꎬ随着 Ｃｏ 含量的增加ꎬ催化剂的催化活

性呈现出先增加后减小的规律ꎬ４ 种催化剂的活性

顺序依次为 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ > １５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >
２０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ꎮ 这表明 Ｃｏ 的

含量对催化剂的活性具有显著影响ꎬ过高的 Ｃｏ 含

量会导致催化剂表面活性位点的聚集ꎬ从而降低其

催化性能ꎻ而过低的 Ｃｏ 含量则无法提供足够的活

性中心ꎬ同样不利于催化反应的进行ꎮ 只有在 Ｃｏ
含量适中ꎬ催化剂才能表现出最佳的催化活性ꎮ
２􀆰 ２􀆰 ２　 焙烧温度对催化剂反应活性的影响

煅烧作为多相催化剂制备工艺的关键步骤ꎬ其
热力学参数对材料的结构有着重大影响ꎮ 在最佳

Ｃｏ 含量催化剂基础上固定煅烧时间 ３ ｈ 条件下ꎬ对
不同焙烧温度制备催化剂的活性影响如图 ６ 所示ꎮ
当焙烧温度升高至 ７００℃时ꎬ１０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化

剂的 Ｎ２Ｏ 的转化率显著下降ꎮ 相比之下ꎬ在 ３００℃
和 ５００℃的焙烧温度下ꎬ１０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂表

现出最高的 Ｎ２Ｏ 的转化率ꎬ且这 ２ 种焙烧温度条件

１—７００℃ꎻ２—４００℃ꎻ３—６００℃ꎻ４—３００℃ꎻ５—５００℃

图 ６　 不同焙烧温度下 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２

催化剂的 Ｎ２Ｏ 转化率
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下制备的催化剂ꎬ在 ３４０ ~ ４００℃反应温度范围内均

保持高于 ９０％的 Ｎ２Ｏ 转化率ꎮ
此外ꎬ由图 ６ 可知ꎬ随着焙烧温度的降低ꎬ催化

剂的活性呈现先提高后趋于稳定的变化趋势ꎬ当焙

烧温度从 ７００℃ 逐渐降低至 ３００℃ 时ꎬ催化剂在

３７０℃反应温度下的 Ｎ２Ｏ 转化率从 ８０％持续提升至

１００％ꎮ 在 ４００~ ７００℃范围内焙烧的催化剂表现出

较低的活性ꎬ这可能是因为过高的煅烧温度对催化

剂结构造成了破坏ꎬ进而导致催化剂活性降低ꎮ 考

虑到生产成本ꎬ１０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂的最佳焙烧

温度为 ３００℃ꎮ
２􀆰 ２􀆰 ３　 Ｏ２ 浓度对催化剂反应活性的影响

图 ７ 展示了催化剂 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 在不同浓

度的氧气中 Ｎ２Ｏ 的转化效率ꎮ 由图 ７(ａ)可知ꎬ氧
浓度的增加使催化剂在 ５８０ ~ ６１０℃下对 Ｎ２Ｏ 的转

化率均超过 ９０％ꎬ但是氧气浓度越高其转化速率越

慢ꎮ 因此在低氧浓度下ꎬ适当提高氧气浓度可促进

Ｎ２Ｏ 的转化ꎮ 同样的如图 ７(ｂ)所示ꎬ随着氧气浓度

的增加副反应产生的 ＮＯｘ 浓度显著上升ꎬ表明较高

的氧气浓度下系统会额外产生 ＮＯｘ 这一副产物ꎮ

(ａ)Ｎ２Ｏ 的转化率

(ｂ)ＮＯｘ 浓度的影响

１—０％ Ｏ２ꎻ２—１５％ Ｏ２ꎻ３—１０％ Ｏ２ꎻ４—５％ Ｏ２

图 ７　 不同氧气浓度对 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２

催化剂的影响

２􀆰 ２􀆰 ４　 ＮＯ 浓度对催化剂反应活性的影响

图 ８ 展示了不同 ＮＯ 浓度下 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２

催化剂的活性曲线ꎮ 从图 ８( ａ)、( ｂ)可以明显看

出ꎬ随着 ＮＯ 浓度逐渐升高至 ２􀆰 ２０×１０－５ ｍｏｌ / ＬꎬＮ２Ｏ
的转化率在 ２８０~４００℃的温度区间内呈现出逐步提

升的趋势ꎬ与此同时ꎬ与之相对应的 ＮＯｘ 浓度也显

著减少ꎮ 随着氧气的加入ꎬＮ２Ｏ 的转化率较低ꎬ且
ＮＯｘ 浓度大幅度增加了ꎬ表明高浓度氧气对 Ｎ２Ｏ 的

转化有抑制作用ꎬ而在低浓度氧气下对 Ｎ２Ｏ 的转化

又有提升作用ꎮ

(ａ)Ｎ２Ｏ 的转化率

(ｂ)ＮＯｘ 浓度的影响

１—１􀆰 １×１０－５ ｍｏｌ / Ｌ ＮＯꎻ２—２􀆰 ２×１０－５ ｍｏｌ / Ｌ ＮＯꎻ

３—５％ Ｏ２＋１􀆰 １×１０－５ ｍｏｌ / Ｌ ＮＯꎻ４—１０％ Ｏ２＋１􀆰 １×１０－５ ｍｏｌ / Ｌ ＮＯ

图 ８　 不同 ＮＯ 浓度对 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２

催化剂的影响

３　 结论

本研究以稀土金属氧化物 ＣｅＯ２ 为载体ꎬ通过

浸渍法将不同摩尔比的 Ｃｏ 负载于其上ꎬ制备了一

系列 Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂ꎮ 通过 ＸＲＤ 和 ＳＥＭ 表征

不同焙烧温度下催化剂的物化性质ꎬ发现在更高的

焙烧温度下催化剂有明显的烧结现象ꎬ这揭示了热

处理温度对 Ｎ２Ｏ 还原性能的影响关系ꎮ 随后实验

通过测定 Ｎ２Ｏ 转化率来评估不同活性组分催化剂

的活性ꎬ结果表明催化剂活性从高到低依次为:１０％
Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２>１５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >２０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ >
５％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ꎻ通过考察不同焙烧温度条件下

１０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂的活性ꎬ发现焙烧温度设定

为 ３００℃、焙烧时间为 ３ ｈ 时制备的催化剂性能最

优ꎬ在 ３７０℃实现 Ｎ２Ｏ 的完全转化ꎮ 通过观察不同

反应气氛条件下 １０％ Ｃｏ３Ｏ４ / ＣｅＯ２ 催化剂的活性ꎬ
发现 ＮＯ 气体加入有助于 Ｎ２Ｏ 的转化率提升ꎬ同时

提升强度会随着温度的升高而更显著ꎮ 但在同时加

入氧气后ꎬ随着氧气的增加ꎬ催化剂对 Ｎ２Ｏ 的转化

􀅰８２１􀅰
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影响和氧气浓度相关ꎮ 在低浓度氧气下ꎬ适当提高

温度会提高 Ｎ２Ｏ 的转化率ꎬ而高浓度氧气的加入会

表现出抑制作用且还会额外产生 ＮＯｘ 这一副产物ꎮ
本研究通过以上实验为优化催化剂性能提供理论基

础ꎬ为 Ｎ２Ｏ 脱除催化剂的制备提供了新思路ꎮ
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