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ｓ－１，ａｌｔｈｏｕｇｈｔｈｅｖａｌｕｅｆｒｏｍｔｈｅＲｕｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｗａｓａｌ
ｍｏｓｔｔｈｅｓａｍｅａｓｔｈａｔｏｆｔｈｅＲｕ＋Ｂａ６＋Ｋ／ＡＣｃａｔａｌｙｓｔ．

Ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｗｉｔｈｔｈｅｈｉｇｈｅｓｔａｃｔｉｖｉｔｙｉｓｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｆｒｏｍｔｈｅｏｎｅｗｉｔｈｔｈｅｈｉｇｈｅｓｔＴＯＦｖａｌｕｅ．Ｔｈｅｐｅｒｆｏｒｍ

５３５第６期　　　　　　　　　　　　　　　　　　倪　军等：共浸渍制备高效的Ｒｕ／ＡＣ氨合成催化剂



ａｎｃｅｉｓｃｌｏｓｅｌｙｒｅｌａｔｅｄｔｏｔｈｅｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｍｅｔｈｏｄｓａｎｄ
ｔｈｅｐｒｏｍｏｔｅｒｃｏｎｔｅｎｔｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓ．Ｃｏｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎ

ｒｅｍａｒｋａｂｌｙｉｍｐｒｏｖｅｓｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄＴＯＦｏｆｔｈｅｃａｔａ
ｌｙｓｔｓｃｏｍｐａｒｅｄｗｉｔｈｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎ．

Ｔａｂｌｅ１Ｅｆｆｅｃｔｏｆｃｏｎｔｅｎｔｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｃｕｒｓｏｒｓｏｎｔｈｅｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｃａｔａｌｙｓｔｓ

Ｃａｔａｌｙｓｔ
Ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎ／％

ｄ１ ｄ２

Ｄｉａｍｅｔｅｒ／ｎｍ

Ｄ１ Ｄ２

ＮＨ３
／（ｖｏｌ％）ａ

ＴＯＦ

／（Ｓ－１）

ＲｕＢａ１０Ｋ／ＡＣｂ １５．６ １４．７ ７．１ ７．５ １４．２０ ０．６９

Ｒｕ＋Ｂａ６＋Ｋ／ＡＣ １１．９ １０．７ ９．３ １０．４ １５．４９ ０．９９

Ｒｕ＋Ｂａ８＋Ｋ／ＡＣ １５．６ １４．５ ７．１ ７．６ ２０．２８ ０．９９

Ｒｕ＋Ｂａ１０＋Ｋ／ＡＣ １７．０ １６．１ ６．５ ６．９ １９．４２ ０．８７

Ｒｕ＋Ｂａ１２＋Ｋ／ＡＣ １０．８ １０．１ １０．２ １１．０ １８．４９ １．３０

　　ａ．Ｍｅａｓｕｒｅｄａｔ１０ＭＰａａｎｄ１０，０００ｈ－１，Ｈ２∶Ｎ２＝３∶１；Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｅｒｒｏｒｏｆａｃｔｉｖｉｔｙｏｆａｍｍｏｎｉａｓｙｎｔｈｅｓｉｓｉｓｃａ．０．２ｖｏｌ％；
ｂ．ＲｕＣｌ３ａｓｐｒｅｃｕｒｓｏｒ；
ｄ１，ｄ２：Ｒｕｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｉｏｒａｎｄｐｏｓｔｔｈｅｈｅａｔｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ；
Ｄ１，Ｄ２：ＰａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｏｆＲｕｂａｓｅｄｏｎＣＯｃｈｅｍｉｓｏｒｐｔｉｏｎｐｒｉｏｒａｎｄｐｏｓｔｔｈｅｈｅａｔｒｅｓｉｓｔａｎｃｅ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

２．７Ｔｈｅｒｍａｌｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆｃａｔａｌｙｓｔｓ
Ｔｈｅｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｉｓｃｒｕｃｉａｌｉｎａｐｐｌｉｃａ

ｔｉｏｎｓ．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅｍｅｔｈａｎｅｐｒｏｄｕｃｅｄｄｕｒｉｎｇｔｈｅｒｅ
ａｃｔｉｏｎｃｏｕｌｄｐｏｓｓｉｂｌｙａｌｔｅｒｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｔｈｅｃａｔａ
ｌｙｓｔｓ，ｔｈｅｒｅｂｙｄｅｃｒｅａｓｉｎｇｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙ［３５－３６］．
Ｈｅａｔｔｒｅａｔｍｅｎｔｕｎｄｅｒｔｈｅｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｏｆ４７５℃，１０，０００
ｈ－１，ａｎｄ１０ＭＰａｆｏｒ４０ｈｃａｎｏｎｌｙｓｌｉｇｈｔｌｙｉｎｆｌｕｅｎｃｅ
ｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｂｏｔｈＲｕＢａ１０Ｋ／ＡＣａｎｄＲｕ＋Ｂａ＋Ｋ／ＡＣ
ｃａｔａｌｙｓｔｓ（Ｔａｂｌｅ２）．Ｔｈｉｓｒｅｓｕｌｔｃａｎｂｅｒｅｌａｔｅｄｔｏｉｎｆｅ
ｒｉｏｒｔｒｅａｔｍｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｎｄｓｈｏｒｔｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇｔｉｍｅ．
Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｈｅＲｕＢａ１０Ｋ／ＡＣｃａｔａｌｙｓｔｉｓ

Ｔａｂｌｅ２Ｔｈｅｒｍａｌｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆｃａｔａｌｙｓｔｓ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ
ＩｎｉｔｉａｌＮＨ３
／（ｖｏｌ％）

ＴｅｒｍｉｎａｔｉｏｎａｌＮＨ３
ｃ

／（ｖｏｌ％）
ＲｕＢａ１０Ｋ／ＡＣｂ １４．２０ １４．８１

Ｒｕ＋Ｂａ６＋Ｋ／ＡＣ １５．４９ １５．２１

Ｒｕ＋Ｂａ８＋Ｋ／ＡＣ ２０．２８ ２０．３９

Ｒｕ＋Ｂａ１０＋Ｋ／ＡＣ １９．４２ １９．６４

Ｒｕ＋Ｂａ１２＋Ｋ／ＡＣ １８．４９ １８．９３

　　ａ．Ｍｅａｓｕｒｅｄａｔ１０ＭＰａａｎｄ１０，０００ｈ－１，４００℃，Ｈ２∶
Ｎ２＝３∶１；
ｂ．ＲｕＣｌ３ａｓｐｒｅｃｕｒｓｏｒ；

ｃ．Ｔｒｅａｔｍｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ：４７５℃，４０ｈ，１００００ｈ－１，
１０ＭＰａ，Ｈ２∶Ｎ２＝３∶１；
ｄ．Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｅｒｒｏｒｏｆａｃｔｉｖｉｔｙｏｆａｍｍｏｎｉａｓｙｎｔｈｅｓｉｓ
ｉｓｃａ．０．２ｖｏｌ％．

ｌｏｗｅｒｔｈａｎｔｈａｔｏｆｔｈｅＲｕ＋Ｂａ＋Ｋ／ＡＣ，ｗｈｉｃｈｉｓｄｉｓａｄ
ｖａｎｔａｇｅｏｕｓｆｏｒｉｎｄｕｓｔｒｉａｌａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ．Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ，ｔｈｅ
ｃｏｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎｏｆｐｒｏｍｏｔｅｒｓａｎｄｐｒｅｃｕｒｓｏｒｉｎｔｈｅＲｕ／
ＡＣｃａｔａｌｙｓｔｆｏｒａｍｍｏｎｉａｓｙｎｔｈｅｓｉｓｉｓａｎａｔｔｒａｃｔｉｖｅｓｕｂ
ｓｔｉｔｕｔｅｆｏｒｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎ．Ｆｕｔｕｒｅｓｔｕｄｉｅｓ
ｓｈｏｕｌｄｄｅｔｅｒｍｉｎｅｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｉｎｓｔａｂｉｌｉｔｙｂｅｔｗｅｅｎｔｈｅ
ｔｗｏｃａｔａｌｙｓｔｓ．

３Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ
Ａｃｏｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎｍｅｔｈｏｄｗａｓｕｓｅｄｔｏｐｒｅｐａｒｅｅｆ

ｆｉｃｉｅｎｔｃａｔａｌｙｓｔｓｆｏｒａｍｍｏｎｉａｓｙｎｔｈｅｓｉｓ．Ｃｏｍｐａｒｅｄｗｉｔｈ
ｔｈｅＲｕＢａＫ／ＡＣｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｔｈｅＴＯＦｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙｉｎ
ｃｒｅａｓｅｄｖｉａｃｏｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎ．Ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｐａｒｅｄｂｙ
ｃｏｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎｈａｖｅｈｉｇｈｅｒａｂｓｏｒｂａｎｃｅａｎｄｌｏｗｅｒａｃｔｉ
ｖａｔｉｏｎｅｎｅｒｇｙｏｆｎｉｔｒｏｇｅｎｂａｓｅｄｏｎｗｅｌｌｄｅｆｉｎｅｄｃｒｙｓｔａｌ
ｐｌａｎｅｓａｎｄｔｈｅｎａｒｒｏｗｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆＲｕＮＣｓ．Ｔｈｅ
ｍｅｔｈｏｄｐｒｏｐｏｓｅｄｉｎｔｈｉｓｓｔｕｄｙａｌｌｏｗｓｔｈｅｆａｃｉｌｅｐｒｅｐａｒａ
ｔｉｏｎｏｆＲｕｎａｎｏｃａｔａｌｙｓｔｓｗｉｔｈｈｉｇｈｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄ
ｈｉｇｈＴＯＦｂａｓｅｄｏｎｔｈｅＲｕｐｏｗｄｅｒｐｒｅｄｅｃｅｓｓｏｒ．

Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅｓ：

［１］　ＢｅｒｎａｓＡ，ＫｕｍａｒＮ，ＬａｕｋｋａｎｅｎＰ，ｅｔａｌ．Ｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｒｕ
ｔｈｅｎｉｕｍ ｐｒｅｃｕｒｓｏｒｏｎ ｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＲｕ／Ａｌ２Ｏ３
ｃａｔａｌｙｓｔｉｎｓｅｌｅｃｔｉｖｅｉｓｏｍｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆｌｉｎｏｌｅｉｃａｃｉｄｔｏｃｉｓ９，
ｔｒａｎｓ１１ａｎｄｔｒａｎｓ１０，ｃｉｓ１２ｃｏｎｊｕｇａｔｅｄｌｉｎｏｌｅｉｃａｃｉｄ［Ｊ］．
ＡｐｐｌＣａｔａｌＡ：Ｇｅｎ，２００４，２６７：１２１－１３３．

６３５ 　　　　　　　　　　　　　　分　　子　　催　　化　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第２７卷　



［２］　ＭｉｙａｚａｗａＴ，ＫｏｓｏＳ，ＫｕｎｉｍｏｒｉＫ，ｅｔａｌ．Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔｏｆ
ａＲｕ／Ｃｃａｔａｌｙｓｔｆｏｒｇｌｙｃｅｒｏｌｈｙｄｒｏｇｅｎｏｌｙｓｉｓｉｎｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ
ｗｉｔｈａｎｉｏｎｅｘｃｈａｎｇｅｒｅｓｉｎ［Ｊ］．ＡｐｐｌＣａｔａｌＡ：Ｇｅｎ，
２００７，３１８：２４４－２５１．

［３］　ＭｉｙａｚａｗａＴ，ＫｕｓｕｎｏｋｉＹ，ＫｕｎｉｍｏｒｉＫ，ｅｔａｌ．Ｇｌｙｃｅｒｏｌｃｏｎ
ｖｅｒｓｉｏｎｉｎｔｈｅａｑｕｅｏｕｓｓｏｌｕｔｉｏｎｕｎｄｅｒｈｙｄｒｏｇｅｎｏｖｅｒＲｕ／Ｃ＋

ａｎｉｏｎｅｘｃｈａｎｇｅｒｅｓｉｎａｎｄｉｔｓｒｅａｃｔｉｏｎｍｅｃｈａｎｉｓｍ［Ｊ］．
ＪＣａｔａｌ，２００６，２４０：２１３－２２１．

［４］　ＭａｒｉｓＥＰ，ＤａｖｉｓＲＪ．Ｈｙｄｒｏｇｅｎｏｌｙｓｉｓｏｆｇｌｙｃｅｒｏｌｏｖｅｒ
ｃａｒｂｏｎｓｕｐｐｏｒｔｅｄＲｕａｎｄＰｔｃａｔａｌｙｓｔｓ［Ｊ］．ＪＣａｔａｌ，
２００７，２４９：３２８－３３７．

［５］　ａ．ＮｕｒｕｎｎａｂｉＭ，ＭｕｒａｔａＫ，ＯｋａｂｅＫ，ｅｔａｌ．Ｅｆｆｅｃｔｏｆ
Ｍｎａｄｄｉｔｉｏｎｏｎａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄｒｅｓｉｓｔａｎｃｅｔｏｃａｔａｌｙｓｔｄｅａｃｔｉｖａ
ｔｉｏｎｆｏｒＦｉｓｃｈｅｒＴｒｏｐｓｃｈｓｙｎｔｈｅｓｉｓｏｖｅｒＲｕ／Ａｌ２Ｏ３ ａｎｄ
Ｒｕ／ＳｉＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｓ［Ｊ］．ＣａｔａｌＣｏｍｍｕｎ，２００７，８：１５３１－
１５３７．
ｂ．ＺｈａｎｇＹ．ＴｈｅｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｏｆＲｕＢＰＥＧｃａｔａｌｙｓｔｆｏｒ
ｔｈｅｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎｏｆｑｕｉｎｏｌｉｎｅ［Ｊ］．ＪＭｏｌＣａｔａｌ（Ｃｈｉｎａ）
（分子催化），２０１１，２５（１）：３７－４２．
ｃ．ＬｉＧ，ＤｏｎｇＰ，ＷａｎｇＸ，ｅｔａｌ．Ｓｔｕｄｙｏｆｃａｔａｌｙｔｉｃｈｙ
ｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎｏｆ１，４ｂｅｎｚｅｎｅｄｉｏｌｏｖｅｒＲｕ／ＨＹｃａｔａｌｙｓｔ［Ｊ］．
ＪＭｏｌＣａｔａｌ（Ｃｈｉｎａ）（分子催化），２０１２，２６（１）：２６－

３１．
［６］　ＮｕｒｕｎｎａｂｉＭ，ＭｕｒａｔａＫ，ＯｋａｂｅＫ，ｅｔａｌ．Ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ

ａｎｄｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆＲｕ／Ａｌ２Ｏ３ａｎｄＲｕ／ＳｉＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｓ
ｍｏｄｉｆｉｅｄｗｉｔｈＭｎｆｏｒＦｉｓｃｈｅｒＴｒｏｐｓｃｈｓｙｎｔｈｅｓｉｓ［Ｊ］．Ａｐｐｌ
ＣａｔａｌＡ：Ｇｅｎ，２００８，３４０：２０３－２１１．

［７］　ＲａｄｋｅｖｉｃｈＶＺ，ＳｅｎｋｏＴＬ，ＷｉｌｓｏｎＫ，ｅｔａｌ．Ｔｈｅｉｎｆｌｕ
ｅｎｃｅｏｆｓｕｒｆａｃｅｆｕｎｃｔｉｏｎａｌｉｚａｔｉｏｎｏｆａｃｔｉｖａｔｅｄｃａｒｂｏｎｏｎ
ｐａｌｌａｄｉｕｍｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎａｎｄｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｉｎｈｙｄｒｏｇｅｎ
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共浸渍制备高效的 Ｒｕ／ＡＣ氨合成催化剂

倪　军，朱永龙，陈　赓，林建新，魏可镁
（福州大学 化肥催化剂国家工程研究中心，福建 福州３５０００２）

摘要：通过钌的配合物前驱体和硝酸钡的共浸渍制备的 Ｒｕ＋Ｂａ＋Ｋ／ＡＣ催化剂氨合成转化效率高，其氨合成转化
频率在０．８７～１．３０ｓ１之间，与氯化钌制备的Ｒｕ／ＡＣ催化剂相比，其转化频率提高幅度在２６％～８８％．共浸渍法
制备的催化剂氨合成转化效率高，其主要原因可能是共浸渍法制备的催化剂钌粒子粒径分布区间较窄，易形成更

多的活性位；钌表面氢的吸附受到抑制，氮更易活化，因而催化效率更高．
关键词：钌；负载型催化剂；多相催化；共浸渍；转化频率
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