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摘要：采用溶液燃烧法和盐助溶液燃烧法制备铜铁矿结构（ＡＢＯ２）的钴酸锂（ＬｉＣｏＯ２）系列催化剂，通过 ＸＲＤ、
ＢＥＴ、ＩＣＰ、ＸＰＳ、Ｈ２ＴＰＲ、程序升温反应等手段对其进行了结构表征与性能评价．研究了溶液燃烧法中燃料尿素
以及助剂无机盐ＮａＣｌ的用量对所制备的催化剂性能影响．实验结果表明，在尿素过量１００％时所制备的催化剂结
晶程度及催化氧化性能较好，起燃温度达到２７０℃，Ｎ２的转化率达到３６．９％．适量助剂ＮａＣｌ的引入显著地提高
了催化剂比表面积，增加了催化剂表面活性物种，增强了催化剂的氧化还原能力，进而提升催化剂的活性．其中
５０％质量分数的ＮａＣｌ添加量制备的催化剂具有最低的碳烟起燃温度（２４６℃），但添加ＮａＣｌ对ＮＯｘ的转化率影响
不大．
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　　近些年，柴油机排放尾气中的颗粒物（ＰＭ）和氮
氧化物（ＮＯｘ）污染越来越得到重视．目前，对柴油机
尾气中的颗粒物采用捕集、再生的方法成为碳烟去

除最有效的方法［１］．这种方法的技术核心为氧化性
催化剂．１９８９年，Ｙｏｓｈｉｄａ［２］创新性的提出了在富氧
条件下可以实现颗粒物（ＰＭ）和氮氧化物（ＮＯｘ）的同
时去除．自此以后，同时催化去除柴油机尾气中的
ＰＭ和ＮＯｘ受到各地学者的重视和研究．经过几十年
的研究发现，在水滑石型层状氧化物［３－４］、简单金属

氧化物［５－６］、钙钛矿型复合氧化物［７－８］以及尖晶石型

复合氧化物催化剂［９］催化作用下，使 ＰＭ的氧化和
ＮＯｘ的还原在相同的温度范围内发生．目前，前沿研
究主要围绕如何开发新的具有更低的ＰＭ起燃温度
和更高的ＮＯｘ的转化效率进行

［１０］．
铜铁矿型催化剂 ＬｉＣｏＯ２广泛应用于电池材料

上，最近研究表明其对柴油机尾气污染物净化也有

良好效果［１１］．我们通过改变尿素的用量研究尿素
用量对所制备的催化剂性能的影响，并应用盐助溶

液燃烧法［１２］，评价不同添加剂量对所制备的

ＬｉＣｏＯ２催化剂性能影响
［１３］．

溶液燃烧法制备催化剂反应如下：

６ＬｉＮＯ３＋６Ｃｏ（ＮＯ３）２＋１４Ｎ２Ｈ４ＣＯ→６ＬｉＣｏＯ２＋
２８Ｈ２Ｏ＋２３Ｎ２＋１４ＣＯ２

［１４］

其中ＬｉＮＯ３，Ｃｏ（ＮＯ３）２作为氧化剂，Ｎ２Ｈ４ＣＯ
作为还原剂［１５］．通过 ＸＲＤ、ＢＥＴ、ＩＣＰ、ＸＰＳ、Ｈ２
ＴＰＲ、程序升温反应等对其进行结构表征和性能
评价．

１实验部分
１．１催化剂制备

ＬｉＣｏＯ２的制备所用化学试剂均为高纯的市售
试剂：包括 ＬｉＮＯ３，Ｃｏ（ＮＯ３）２，Ｎ２Ｈ４ＣＯ和 ＮａＣｌ．
采用传统溶液燃烧法制备催化剂时，Ｎ２Ｈ４ＣＯ用量
分别按化学计量比，过量５０％，１００％，１５０％进行
称取（所制备催化剂下文分别用Ｓ＿０，Ｓ＿５０，Ｓ＿１００，
Ｓ＿１５０表示）．盐助溶液燃烧法制备催化剂选取
Ｎ２Ｈ４ＣＯ过量１００％合成条件，分别按照目标产物
催化剂质量的０％，５０％，１００％，１５０％添加 ＮａＣｌ
（所制备催化剂下文分别用ＮＳ＿０，ＮＳ＿５０，ＮＳ＿１００，
ＮＳ＿１５０表示）．将称好的试剂加入到装有少量去离
子水的石英烧杯中，通过一定时间的搅拌，将其均

匀混合，制备成具有不同前驱体的浓缩水溶液后，

　第２９卷 第１期 分　　子　　催　　化 Ｖｏｌ．２９，Ｎｏ．１　
　２０１５年２月 ＪＯＵＲＮＡＬＯＦＭＯＬＥＣＵＬＡＲＣＡＴＡＬＹＳＩＳ（ＣＨＩＮＡ） Ｆｅｂ．　２０１５　



倒入干净的坩埚中，置于马弗炉中使其反应．待其
反应结束后继续保温，随炉冷却到室温，得到黑色

催化剂固体即 ＬｉＣｏＯ２催化剂．盐助溶液燃烧法制

备催化剂需对反应结束后得到的黑色固体，用去离

子水进行反复冲洗，抽滤，洗去催化剂表面残留的

ＮａＣｌ．其制备流程图见图１．

图１盐助溶液燃烧法制备ＬｉＣｏＯ２催化剂流程图

Ｆｉｇ．１ＦｌｏｗｃｈａｒｔｏｆＬｉＣｏＯ２ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ，ｓｉｎｔｅｒｉｎｇａｎｄｃｈａｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎ

１．２催化剂表征
催化剂晶体结构采用ＢＲＵＫＥＲＤＤ８ａｄｖａｎｃｅＸ

ｒａｙＰｏｌｙｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅＤｉｆｆｒａｃｔｏｍｅｔｅｒ进行测试．其中铜
靶光源波长λ＝０．１５４０６ｎｍ，操作电压４０ｋＶ，操作
电流２０ｍＡ，扫描速度为６℃／ｍｉｎ，扫描角度１０°～
８０°．在美国麦克仪器公司 ＴＲＩＳＴＡＲⅡ３０２０型比表
面积和孔隙分析仪上进行 Ｎ２吸附脱附测试．催化
剂样品在２００℃条件下脱气３ｈ，比表面积由 ＢＥＴ
方程计算得到．在美国麦克仪器公司 ＣＨＥＭＩＳＯＲＢ
２７２０化学吸附仪上进行程序升温还原测试．２０ｍｇ
催化剂样品在 Ｎ２气氛下３００℃预处理３０ｍｉｎ．待
降温到室温、基线走平后切换为 ５％Ｈ２／Ｎ２，流速
３０ｍＬ／ｍｉｎ，从室温升到８００℃，升温速度为１０℃／
ｍｉｎ．Ｘ射线光电子能谱是使用日本岛津Ｋｒａｔｏｓ公
司生产的ＫｒａｔｏｓＡｘｉｓＵｌｔｒａＤＬＤ型光谱仪采集．
１．３催化剂活性评价

采用程序升温氧化（ＴＰＯ）技术进行催化剂的催
化活性评价．性能测试台架主要由气源、气路控制
柜、固定床反应器、气相色谱仪组成．试验中，使
用Ｄｅｇｕｓｓａ公司生产的ＰｒｉｎｔｅｘＵ碳黑模拟柴油机尾

气中的碳烟，用Ｏ２（５％）／Ｈｅ、ＮＯ（２０００ｐｐｍ）／Ｈｅ
和纯Ｈｅ（平衡气）混合模拟柴油机尾气中的 ＮＯｘ等
成分．反应器为石英玻璃管，程序控制反应电加热
炉（ＫＳＪＤ４１２温度控制器，上海机电实验电炉厂）
控制固定床的温度，其精度为±２℃，响应时间≤
０．５ｓ．测试色谱为岛津 ＧＣ１４Ｂ热导气相色谱仪，
其中采用ＰｏｒａｐａｋＱ分离柱分离 ＣＯ２和 Ｎ２Ｏ，采用
分子筛５Ａ分离柱分离Ｏ２、Ｎ２、ＮＯ和ＣＯ．

碳烟和催化剂按照１∶１９的比例进行称取，混
合研磨１０ｍｉｎ进行装样保存．实验时，称取０．３３ｇ
混合物放入石英反应管中并用石英棉进行加固．先
通入Ｈｅ气在３００℃进行预处理１ｈ，去除表面杂质
和吸收的水分，冷却至１００℃．切换气路通入 ＮＯ
和Ｏ２，待色谱基线走平，通入气体稳定时，以１．５
℃／ｍｉｎ的速率进行程序升温反应，反应升温至７００
℃．气相色谱每隔１５ｍｉｎ采样记录一次．

催化剂的活性用碳烟的起燃温度（Ｔｉ）、最大燃
烧温度（Ｔｍ）和 ＮＯ转化为 Ｎ２、Ｎ２Ｏ的效率（ηＮ２、
ηＮ２Ｏ）来评价．其中，Ｔｉ为 ＣＯ２上升最大斜率的切
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线与零浓度相交的温度；Ｔｍ为曲线峰值所对应的
温度［１６］．

ηＮ２＝
２［Ｎ２］ｏ
［ＮＯ］ｉ

ηＮ２Ｏ＝
２［Ｎ２Ｏ］ｏ
［ＮＯ］ｉ

其中，［Ｎ２Ｏ］ｏ、［Ｎ２］ｏ为反应器出口处 Ｎ２和 Ｎ２Ｏ
的浓度，［ＮＯ］ｉ为反应器进口处ＮＯ的浓度．

２结果与讨论
２．１ＸＲＤ结果分析

图２为Ｓ系列催化剂的 ＸＲＤ谱图比较．从图
中可以看出，通过溶液燃烧法制备的 ＬｉＣｏＯ２系列
催化剂样品具有明显的（００３）、（１０１）、（１０４）特征
峰，证明了所制备的催化剂样品具有铜铁矿典型的

图２Ｓ系列ＬｉＣｏＯ２催化剂的ＸＲＤ谱图

Ｆｉｇ．２ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｆｏｒＬｉＣｏＯ２ｓｙｎｔｈｅｓｉｚｅｄｗｉｔｈ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔＵｒｅａＭａｓｓ
ａ．Ｓ＿０　ｂ．Ｓ＿５０　ｃ．Ｓ＿１００　ｄ．Ｓ＿１５０

六方层状结构．通过比较ＸＲＤ图谱发现，Ｓ＿５０和Ｓ
＿１００催化剂具有较好的晶型，三强峰较高．Ｓ＿０出
现杂峰较多，这可能是由于按化学计量比称取尿

素，尿 素 量 不 足 导 致 反 应 不 充 分， 生 成

Ｌｉ０．９８Ｃｏ１．０４Ｏ２和Ｃｏ３Ｏ４等副产物较多．Ｓ＿１５０由于
尿素过多，导致相同的反应时间内没有反应完全，

有残留，故结晶度较差．
　　图３为ＮＳ系列催化剂的ＸＲＤ谱图比较．从图
中没有发现明显的杂相，均为纯相，故通过盐助溶

液燃烧法也形成了稳定的ＬｉＣｏＯ２催化剂．
从图３可以看出，ＮＳ＿０催化剂 ＸＲＤ谱图中的

（００３）、（１０１）、（１０４）峰强于 ＮＳ系列其他的催化
剂，说明不添加ＮａＣｌ制备的 ＬｉＣｏＯ２催化剂反应过
程中结晶好．

图３ＮＳ系列ＬｉＣｏＯ２催化剂的ＸＲＤ谱图

Ｆｉｇ．３ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｆｏｒＬｉＣｏＯ２ｓｙｎｔｈｅｓｉｚｅｄａｔ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆ６００℃
ａ．ＮＳ＿０　ｂ．ＮＳ＿５０　ｃ．ＮＳ＿１００　ｄ．ＮＳ＿１５０　

２．２ＢＥＴ和ＩＣＰ表征
对于Ｓ系列催化剂，其比表面积处于２．４ｍ２／ｇ

到４．３ｍ２／ｇ之间．随着尿素的增加，反应得到的
ＬｉＣｏＯ２系列催化剂的比表面积略有提升，这可能是
因为燃料增多，有利于促进反应的进行．

表１为 ＮＳ系列 ＬｉＣｏＯ２催化剂的比表面积和
ＩＣＰ测试结果．晶粒大小根据谢乐公式进行计算：
Ｄ＝Ｋγ／Ｂｃｏｓθ．其中Ｋ为Ｓｃｈｅｒｒｅｒ常数、Ｄ为晶粒垂
直于晶面方向的平均厚度、Ｂ为实测样品衍射峰半
高宽度、θ为衍射角、γ为Ｘ射线波长．

表１ＮＳ系列ＬｉＣｏＯ２催化剂比表面积及Ｎａ含量
及ＩＣＰ测试

Ｔａｂｌｅ１ＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａａｎｄｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｏｆＮａｏｆｔｈｅ
ＬｉＣｏＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｓａｎｄＩＣＰａｎａｌｙｓｉｓ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ
ＳＢＥＴ

／（ｍ２·ｇ－１）

ＮａＩＣＰ
／（ｗｔ％）

ＧｒａｉｎＳｉｚｅ
／ｎｍ

ＮＳ＿０ ３．９ ０ ４０．０

ＮＳ＿５０ １４．２ ０．１１ ２４．１

ＮＳ＿１００ ９．６ ０．２９ ３０．４

ＮＳ＿１５０ ７．８ ０．３３ ３５．７

　　结果表明，其表面积处于 ３．９ｍ２／ｇ到 １４．２
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ｍ２／ｇ之间，其晶粒大小处于２４．１ｎｍ到４０．０ｎｍ之
间，其中ＮＳ＿５０具有最大的比表面积１４．２ｍ２／ｇ和
最小的晶粒尺寸２４．１ｎｍ．ＮＳ系列的 ＬｉＣｏＯ２催化
剂相比于ＮＳ＿０比表面积均有较大的增加，其晶粒
尺寸相对减小，这可能是因为 ＮａＣｌ的添加吸收了
反应时的热量，降低了自蔓延反应的燃烧温度，阻

止了晶体在高温下的长大和烧结．但随着 ＮａＣｌ添
加剂用量越多，其比表面积呈现出明显的下降趋

势，同时晶粒尺寸变大．这可能是因为随着ＮａＣｌ的
增加，过多的ＮａＣｌ包裹着催化剂，这时 ＮａＣｌ不仅
降低了燃烧的温度，还起了保温作用，使燃烧时的

热量无法散出，从而促进了晶粒的长大，比表面积

的减小，晶粒尺寸增加．
由ＩＣＰ结果分析可以看出，随着 ＮａＣｌ添加量

的提高，经过洗涤后，催化剂表面残留的 Ｎａ越多．
但是，催化剂表面积残留的 Ｎａ元素量远远小于制
备过程中所添加的ＮａＣｌ中的Ｎａ元素量．
２．３ＸＰＳ表征

图４为ＮＳ＿０、ＮＳ＿５０催化剂样品 Ｏ１ｓ的 ＸＰＳ
谱图．图中，５２９．９ｅＶ和 ５３０．０ｅＶ统一归结为
ＮＳ＿５０和ＮＳ＿０样品表面晶格氧（ＯＩ）；５３２．０ｅＶ和

图 ４ＮＳ＿０、ＮＳ＿５０催化剂的ＸＰＳ谱图
Ｆｉｇ．４ＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｆｏｒＮＳ＿０ａｎｄＮＳ＿５０

５３１．９ｅＶ统一归结为 ＮＳ＿５０和 ＮＳ＿０样品表面 ＯＨ
或者过氧物种（ＯＩＩ）；５３４．１ｅＶ和５３４．０ｅＶ统一归
结为ＮＳ＿５０和ＮＳ＿０样品表面吸附氧（ＯＩＩＩ）

［１７］．表
２为不同氧物种的比例．从表中可以看出，ＯＨ或过
氧物种的比例越大，表面吸附氧的比例越大．ＮＳ＿
５０样品中表面吸附氧的比例为６．４％高于 ＮＳ＿０样

品．催化剂比表面积越大（表１），表面吸附氧越多，
解离活化氧物种概率越大，促进了碳烟的燃烧．

表２ＸＰＳ分析
Ｔａｂｌｅ２ＳｔａｔｉｓｔｉｃｓｏｆｔｈｅＸＰＳｓｕｒｖｅｙ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ ＯＩ／％ ＯＩＩ／％ ＯＩＩＩ／％

ＮＳ＿０ ６０．１ ３８．２ １．７

ＮＳ＿５０ ４４．３ ４９．３ ６．４

２．４Ｈ２ＴＰＲ表征
图５为 ＮＳ系列 ＬｉＣｏＯ２催化剂的 Ｈ２ＴＰＲ谱

图．图中可见，ＮＳ系列催化剂的 Ｈ２还原峰主要出
现在３００～６００℃范围．据文献报道，Ｈ２ＴＰＲ中，
１００～４５０℃出现的还原峰属于催化剂表面的分子

图５ＮＳ系列ＬｉＣｏＯ２催化剂的Ｈ２ＴＰＲ谱图

Ｆｉｇ．５Ｈ２ＴＰＲｐｒｏｆｉｌｅｓｆｏｒＬｉＣｏＯ２ｓｙｎｔｈｅｓｉｚｅｄａｔ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆ６００℃

吸附氧物种Ｏ２
－
，４５０～７００℃范围内的还原峰属于

氧空位上的原子吸附氧物种 Ｏ２
－／Ｏ－，大于７００℃

的还原峰属于晶格氧［１８］．从Ｈ２ＴＰＲ谱图中可以看
到ＮＳ＿５０，ＮＳ＿１００，ＮＳ＿１５０在１００～４５０℃区间内
的还原峰提前，这说明归属表面氧的还原峰相对于

ＮＳ＿０均有所提前，这可能是因为合成过程中，ＮａＣｌ

的加入改进了合成过程，增加了催化剂的氧化还原

能力，使催化剂在更低的温度下和 Ｈ２进行还原反
应．同时，ＮＳ系列催化剂随着ＮａＣｌ的添加量提升，
表面氧的还原峰面积呈现下降趋势（图５），这可能
是因为催化剂表面残留的 Ｎａ增加（表１），使其表
面上活性位点减少，影响催化剂催化效率．
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２．５催化剂活性评价
图６反映了Ｓ＿１００催化剂在５％Ｏ２＋２０００ｐｐｍ

ＮＯ气氛下反应过程中 ＣＯ２、Ｎ２、Ｎ２Ｏ的生成情况．
从图６中可见，ＮＯ被还原为Ｎ２和Ｎ２Ｏ以及ＣＯ２

图６Ｓ＿１００ＬｉＣｏＯ２活性测试

Ｆｉｇ．６ＴＰＯｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓＮＯｘｓｏｏｔｒｅｍｏｖａｌ

ｏｖｅｒＬｉＣｏＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｗｉｔｈｏｕｔＮａＣｌ

的氧化过程可以在同一温度区间内发生，并且曲线

走向变化趋势大致相似，这表明在该温度区间，

ＮＯｘ的还原和碳烟的氧化存在着相互的关系．其总
反应如下：

Ｃ＋２（α＋２β）ＮＯ＋（１－α－β）Ｏ２→ＣＯ２＋αＮ２＋
２βＮ２Ｏ （１）

（１－α－β）Ｃ＋（１－α－β）Ｏ２→（１－α－β）ＣＯ２ （２）
αＣ＋２αＮＯ→αＮ２＋αＣＯ２ （３）
βＣ＋４βＮＯ→２βＮ２Ｏ＋βＣＯ２ （４）
包括Ｃ被Ｏ２氧化生成 ＣＯ２（反应２），Ｃ被 ＮＯ

氧化生成ＣＯ２和Ｎ２Ｏ（反应１和４）
［１９］．同时，从图

中可以得到碳烟的起燃温度Ｔｉ为２７０℃，Ｔｍ为３１０
℃，ＮＯｘ的转化率为３６．９％．

　　表３为Ｓ系列催化剂在５％Ｏ２＋２０００ｐｐｍＮＯ气
氛下反应的实验结果．可以看出 Ｓ＿１５０具有最低的
起燃温度Ｔｉ为２６８℃，最大燃烧温度Ｔｍ为３０９℃．
Ｓ＿１００在Ｎ２转化率上表现较好．经对比，Ｓ＿１００和
Ｓ＿１５０催化剂在起燃温度和最大燃烧温度上相近，但
Ｓ＿１５０催化剂 Ｎ２的转化率为３０．４％低于 Ｓ＿１００的
３６．９％．综合考虑选择 Ｓ＿１００催化剂添加不同量的
ＮａＣｌ研究ＮａＣｌ添加对催化剂的性能影响．

表３Ｓ系列催化剂性能测试
Ｔａｂｌｅ３ＣａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＬｉＣｏＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｅｒｃｅｎｔａｇｅｏｆＵｒｅａ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ Ｔｉ／℃ Ｔｍ／℃ ηＮ２／％

Ｓ＿０ ２７７ ３２６ ２８．０

Ｓ＿５０ ２７２ ３１６ ２７．６

Ｓ＿１００ ２７０ ３１０ ３６．９

Ｓ＿１５０ ２６８ ３０９ ３０．４

　　图７为５％Ｏ２＋２０００ｐｐｍＮＯ气氛下，ＮＳ系列
催化剂氧化ＰＭ生成 ＣＯ２同时还原 ＮＯ生成 Ｎ２和
Ｎ２Ｏ的图．从图７（ａ）和表４中可以看出，随着ＮａＣｌ
添加，碳烟起燃温度Ｔｉ和最大燃烧温度 Ｔｍ均有明
显的降低，其中ＮＳ＿５０催化剂起燃温度Ｔｉ达到２４６
℃，Ｔｍ达到２８２℃相比于ＮＳ＿０催化剂分别降低了
２４℃和２８℃．从图８中可以看出催化剂比表面积
与碳烟的起燃温度成负相关：即催化剂比表面积越

大，其参与反应碳烟的起燃温度越低．这可能是因
为比表面积的提升，增大了碳烟与催化剂的接触

面，同时增加了催化剂表面的活性位置，有利于催

化剂与反应物以及产物之间进行传热传质．碳烟的

图７ＬｉＣｏＯ２系列催化剂活性测试

Ｆｉｇ．７ＴＰＯｒｅｓｕｌｔｓｏｆｔｈｅｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓＮＯｘｓｏｏｔｒｅｍｏｖａｌｏｖｅｒＬｉＣｏＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｓ
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图８催化剂比表面积与起燃温度Ｔｉ关系

Ｆｉｇ．８ＴｈｅｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｂｅｔｗｅｅｎＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａａｎｄ
ｔｈｅｉｇｎｉｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

催化燃烧的反应温度区间位于２００～５００℃，这与
Ｈ２ＴＰＲ谱图低温还原峰的区间基本一致，而低温
峰对应于表面 ＬｉＣｏＯ２的还原，这表明在催化反应
中表面ＬｉＣｏＯ２可提供活性氧物种参与碳烟的氧化
反应，因而在碳烟催化燃烧中可能存在氧化还原机

理（Ｒｅｄｏｘｍｅｃｈａｎｉｓｍ）［２０］．ＸＰＳ中，ＮＳ＿５０具有更
高比例的表面吸附氧物种６．３９％，这可能导致表面
氧物种通过溢流效应（Ｓｐｉｌｌｏｖｅｒ）传递到碳烟表面，
经过一系列的中间反应，最后生成 ＣＯ２，这一过程
遵从碳烟燃烧的溢流机理（Ｓｐｉｌｌｏｖｅｒｍｅｃｈａｎｉｓｍ）．
由于不同的氧物种之间在不同条件下可以互相转

化，在ＬｉＣｏＯ２催化剂同时去除碳烟和 ＮＯｘ的反应
中，碳烟的催化燃烧过程可能存在着溢流机理和氧

化还原机理的协同作用．随着ＮａＣｌ进一步增加，碳
烟的起燃温度反而呈现升高的趋势，Ｈ２ＴＰＲ谱图
分析可以得到，催化剂表面残留 Ｎａ的增加，减少
了表面的活性位点，从而降低催化效率，使起燃温

度上升．

表４ＮＳ系列催化剂性能测试
Ｔａｂｌｅ４ＣａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＬｉＣｏＯ２ｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ａｍｏｕｎｔｏｆａｄｄｉｔｉｖｅＮａＣｌ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ Ｔｉ／℃ Ｔｍ／℃ ηＮ２／％

ＮＳ＿０ ２７０ ３１０ ３６．９

ＮＳ＿５０ ２４６ ２８２ ３７．４

ＮＳ＿１００ ２５９ ２９７ ３７．２

ＮＳ＿１５０ ２５８ ２９６ ３４．０

通过图８（ｂ）和表４可以发现，ＮＳ系列催化剂
在Ｎ２生成率指标上与ＮＳ＿０区别不大，其生成率均
在３４％～３８％之间．可见，ＮａＣｌ的添加不能明显增
加ＮＯ的转化率［２１－２２］．

３　结论
　　３．１采用盐助溶液燃烧法合成的具有铜铁矿结
构的ＬｉＣｏＯ２催化剂是一种良好的 ＰＭ和 ＮＯｘ同时
催化去除的催化剂．
　　３．２制备过程中无机盐 ＮａＣｌ的加入可以显著
提高催化剂的比表面积，同时，增加反应过程中催

化剂、碳烟以及产物之间的传热传质作用，提高碳

烟与催化剂的接触面积，促进催化燃烧反应的进

行．同时，碳烟起燃温度的降低可能是由于氧溢流
机理和氧化还原机理共同作用的结果．其参与反应
中，５０％质量分数的 ＮａＣｌ添加量具有最低的碳烟
起燃温度为２４６℃，Ｎ２的生成率为３７．４％．
　　３．３ＬｉＣｏＯ２催化剂比表面积的提高对提高 Ｎ２
的生成率没有明显的效果．
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