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／（ｍ２·ｇ－１）

Ｃｏ２ＡｌＯ４ ３７．７ ４６．３

Ｃｅ０．０３Ｃｏ１．９７ＡｌＯ４ ３１．６ ３０．５

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ ２２．３ ３９．０

Ｃｅ０．１０Ｃｏ１．９０ＡｌＯ４ １６．０ ４７．７
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Ｎ—Ｏｂｏｎｄ，ｆｏｌｌｏｗｅｄｂｙｔｈｅｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎｏｆＮ２ａｎｄｓｕｒ
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ｓｈｏｗｓｔｈｅＨ２ＴＰＲｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＣｅｘＣｏ２－ｘＡｌＯ４ｃａｔａｌｙｓｔｓ．
Ｉｔｗａｓｒｅｐｏｒｔｅｄｔｈａｔｔｈｅｒｅｄｕｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｏｆｓｕｒ
ｆａｃｅａｎｄｂｕｌｋＣｅＯ２ｗｅｒｅｃａ．５４０ａｎｄ８４０℃，ｒｅｓｐｅｃ
ｔｉｖｅｌｙ［１８］．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ３，ｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ
ｐｅａｋａｔ３５０～５４０℃ ｉｓａｓｃｒｉｂｅｄｔｏｔｈｅｍｉｘｅｄｒｅｄｕｃ
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ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｓ

ａ．Ｃｏ２ＡｌＯ４；ｂ．Ｃｅ０．０３Ｃｏ１．９７ＡｌＯ４；ｃ．Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；

ｄ．Ｃｅ０．１０Ｃｏ１．９０ＡｌＯ４；ｅ．Ｃｅ０．１５Ｃｏ１．８５ＡｌＯ４；ｆ．Ｃｅ０．２０Ｃｏ１．８０ＡｌＯ４

ｔｉｏｎｏｆＣｏ３＋ｔｏＣｏ２＋ａｎｄｓｕｒｆａｃｅＣｅＯ２ｔｏＣｅ２Ｏ３，ｗｈｉｌｅ
ｔｈｅｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｔ５４０～８５０℃ ｃａｎｂｅａｓｓｉｇｎｅｄ
ｔｏｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＣｏ２＋ｔｏＣｏ０ａｎｄｂｕｌｋＣｅＯ２ｔｏＣｅ２Ｏ３．Ｉｔ
ｃａｎｂｅｓｅｅｎｔｈｅｒｅｄｕｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆＣｅＯ２ｓｈｉｆｔｅｄ
ｔｏｌｏｗｅｒｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｄｕｅｔｏｔｈｅｅｆｆｅｃｔｏｆｃｏｂａｌｔ．Ｃｏｎ
ｓｉｄｅｒｉｎｇｔｈｅａｃｔｕａｌｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，ｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃ
ａｃｔｉｖｉｔｙｉｓｊｕｓｔａｓｓｏｃｉａｔｅｄｗｉｔｈｔｈｅｒｅｄｕｃｔｉｏｎｐｅａｋｂｅｌｏｗ
６００℃．Ｗｅｆｏｕｎｄｔｈａｔｔｈｅｒｅｄｕｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆ
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ｄｉｃａｔｉｎｇｔｈａｔｔｈｅｏｘｙｇｅｎａｔｏｍｂｏｎｄｅｄｗｉｔｈｃｏｂａｌｔｉｏｎ
ｗａｓｅａｓｉｌｙｒｅｍｏｖｅｄ，ｔｈａｔｉｓ，ｔｈｅｏｘｙｇｅｎｍｉｇｒａｔｉｏｎｗａｓ
ｐｒｏｍｏｔｅｄａｎｄＮ２Ｏｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｗａｓｅｎｈａｎｃｅｄ．Ｉｔｉｓ
ｉｎｄｉｃａｔｅｄｔｈａｔｔｈｅｇｏｏｄｒｅｄｕｃｉｂｉｌｉｔｙｏｆｃｏｂａｌｔａｎｄｃｅｒｉ
ｕｍｉｏｎｓｄｕｅｔｏｔｈｅｉｒｓｙｎｅｒｇｉｓｔｉｃｅｆｆｅｃｔｉｎＣｅＣｏｃａｔａ
ｌｙｓｔｓｉｓａｃｒｕｃｉａｌｆａｃｔｏｒｆｏｒｔｈｅｉｒｅｘｃｅｌｌｅｎｔｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ．
２．２ＣａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｃｏｍｐｏｓｉｔｅ
ｏｘｉｄｅｓｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒ
ｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓ
ＴｈｅＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｗｉｔｈｄｉｆｆｅ

ｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄａｒｅｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ４，
ａｎｄｔｈｅｐｅａｋｓａｓｃｒｉｂｅｄｔｏ（２２０），（３１１），（４００），
（４２２），ａｎｄ（５１１）ｃｒｙｓｔａｌｌｏｇｒａｐｈｉｃｐｌａｎｅｓｉｎｓｐｉｎｅｌ
ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｐｈａｓｅｓａｒｅｏｂｓｅｒｖｅｄ，ｉｎｄｉｃａｔｉｎｇｔｈａｔｔｈｅ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄｐＨｖａｌｕｅｓｈａｓｎｏｔｃｈａｎｇｅｄ
ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｓｔｒｕｃｔｕｒｅ．Ｔｈｅｐａｒｔｉｃｌｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆ
Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｃａｔａｌｙｓｔｓｉｓｇｉｖｅｎｉｎＦｉｇｕｒｅ５．Ｉｔｃａｎ
ｂｅｓｅｅｎｔｈａｔＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｒｅｖｅａｌｅｄｔｈｅ

ｍｉｎｉｍａｌｐａｒｔｉｃｌｅｓ，ｉｎａｄｄｉｔｉｏｎ，ｔｈｅｓｐａｃｅｂｅｔｗｅｅｎｐａｒ
ｔｉｃｌｅｓｂｅｃａｍｅｂｒｏａｄｅｒａｓｐＨｖａｌｕｅｓｉｎｃｒｅａｓｅｄ．Ｉｔｉｓ
ｔｈｏｕｇｈｔｔｈａｔｔｈｅｃｈｅｌａｔｉｎｇｄｅｇｒｅｅｏｆｍｅｔａｌｌｉｃｉｏｎｓａｎｄ
ｔｈｅｐａｒｔｉｃｌｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｍａｙｂｅａｆｆｅｃｔｅｄｂｙｃｈｅｍｉｃａｌ
ｆｏｒｍｓｏｆｃｉｔｒｉｃａｃｉｄａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓ．

Ｆｉｇ．４ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｗｉｔｈ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄ
ａ．ｐＨ＝０．５；ｂ．ｐＨ＝１；ｃ．ｐＨ＝２；ｄ．ｐＨ＝３；

ｅ．ｐＨ＝４；ｆ．ｐＨ＝５

　 　 Ｆｉｇｕｒｅ ６ ｉｌｌｕｓｔｒａｔｅｓ ｔｈａｔｔｈｅ ａｃｔｉｖｉｔｙ ｏｆ
Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｉｓｒｅｌａｔｅｄｔｏｔｈｅｐＨｖａｌｕｅｏｆｍｏｔｈｅｒ
ｌｉｑｕｉｄ，ａｎｄａｍａｘｉｍｕｍＮ２Ｏｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｉｓａｃｈｉｅｖｅｄ
ｏｖｅｒｔｈｅＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈａｐＨｖａｌｕｅｏｆ
２．Ｔａｂｌｅ２ｌｉｓｔｓｔｈｅＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａａｎｄｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅ
ｓｉｚｅｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４．ＴｈｅｃａｔａｌｙｓｔｗｉｔｈｐＨｖａｌｕｅｏｆ
２ｈａｓｔｈｅｌａｒｇｅｓｔｓｕｒｆａｃｅａｒｅａａｎｄｓｍａｌｌｅｓｔｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅ，
ｗｈｉｃｈｉｓｒｅｌｅｖａｎｔｔｏｉｔｓｓｕｐｅｒｉｏｒｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ．
　　Ｈ２ＴＰＲｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ａｒｅｓｈｏｗｎｉｎ
Ｆｉｇｕｒｅ７．ＴｈｅＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｃａｔａｌｙｓｔｅｘ
ｈｉｂｉｔｅｄｅａｓｉｅｒｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＣｏ３＋ ｔｏＣｏ２＋ ｔｈａｎｏｔｈｅｒｓ，
ｔｈｕｓｔｈｅｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓｗａｓｄｅｓｏｒｂｅｄｅａｓｉｌｙａｎｄｃａｔａ
ｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｗａｓｉｍｐｒｏｖｅｄ．Ｉｎｏｒｄｅｒｔｏｆｕｒｔｈｅｒｅｌｕｃｉ
ｄａｔｅｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｉｎｇｆａｃｔｏｒｓｆｏｒｃａｔａｌｙｓｔｓａｃｔｉｖｉｔｙ，Ｏ２
ＴＰＤｐｒｏｆｉｌｅｓｗｅｒｅｍｅａｓｕｒｅｄａｎｄｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ８．
Ｓｅｖｅｒａｌｐｅａｋｓｏｆｄｅｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓｃａｎｂｅａｓ
ｃｒｉｂｅｄｔｏｔｈｅｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｅａｄｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎ．Ｉｔ
ｉｓｒｅｐｏｒｔｅｄｔｈａｔｔｈｅａｍｏｕｎｔｏｆｏｘｙｇｅｎｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｗａｓ
ａｓｓｏｃｉａｔｅｄｗｉｔｈｃａｔａｌｙｓｔａｃｔｉｖｉｔｙ，ｉ．ｅ．，ｃａｔａｌｙｓｔｗｉｔｈ
ｈｉｇｈｅｒａｃｔｉｖｉｔｙａｄｓｏｒｂｅｄｌａｒｇｅｒａｍｏｕｎｔｏｆｏｘｙｇｅｎｓｐｅ
ｃｉｅｓ［１９－２１］．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ８，ｔｈｅｄｅｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎ
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ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄ

Ｔａｂｌｅ２ＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａａｎｄｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｏｆ
Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ
Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅ

ｓｉｚｅａ／ｎｍ

ＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ

／（ｍ２·ｇ－１）

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝０．５） ２２．３ ３９．０

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝１） １８．７ ４６．８

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２） １２．５ ６９．９

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝３） ２１．８ ５２．０

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝４） ２８．８ ４２．８

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝５） ２４．３ ３８．２

　ａ．ＣａｌｃｕｌａｔｅｄｂｙＳｃｈｅｒｒｅｒｅｑｕａｔｉｏｎｏｎｔｈｅｂａｓｉｓｏｆ（３１１）
ｃｒｙｓｔａｌｌｏｇｒａｐｈｉｃｐｌａｎｅｄａｔａｉｎＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓ．
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Ｆｉｇ．７Ｈ２ＴＰＲｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｗｉｔｈ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄ
ａ．ｐＨ＝０．５；ｂ．ｐＨ＝１；ｃ．ｐＨ＝２；ｄ．ｐＨ＝３；

ｅ．ｐＨ＝４；ｆ．ｐＨ＝５

Ｆｉｇ．８Ｏ２ＴＰＤｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｗｉｔｈ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐＨｖａｌｕｅｓｏｆｍｏｔｈｅｒｌｉｑｕｉｄ
ａ．ｐＨ＝０．５；ｂ．ｐＨ＝１；ｃ．ｐＨ＝２；ｄ．ｐＨ＝３；

ｅ．ｐＨ＝４；ｆ．ｐＨ＝５

ａｍｏｕｎｔｆｒｏｍＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｗａｓｍｏｒｅｔｈａｎ
ｏｔｈｅｒｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｉｎｄｉｃａｔｉｎｇｔｈｅｌａｒｇｅｒａｍｏｕｎｔｏｆａｄ
ｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎａｎｄｌｏｗｅｒｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｗａｓ
ｃｏｎｔｒｉｂｕｔｅｄ ｔｏ ｔｈｅ ｓｕｐｅｒｉｏｒ ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ｏｆ
Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）．
２．３ＣａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＫｍｏｄｉｆｉｅｄＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５

ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｃａｔａｌｙｓｔｓ
Ｉｎｔｈｉｓｐａｒｔ，ｔｈｅｏｐｔｉｍａｌｃａｔａｌｙｓｔＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４

（ｐＨ＝２）ｗａｓｍｏｄｉｆｉｅｄｂｙｐｏｔａｓｓｉｕｍ．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇ

ｕｒｅ９，Ｋｍｏｄｉｆｉｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓｗｅｒｅｓｐｉｎｅｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅｗｉｔｈ
ｏｕｔａｎｙｉｍｐｕｒｉｔｉｅｓ．Ｔａｂｌｅ３ｌｉｓｔｓｔｈｅＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ
ａｎｄｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｏｆＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｃａ
ｔａｌｙｓｔｓ．ＩｔｉｓｓｈｏｗｎｔｈａｔｔｈｅＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｔｅｎｄｅｄｔｏ
ａｓｌｉｇｈｔｄｅｃｒｅａｓｅｗｉｔｈｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｉｎｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄ
ｉｎｇｓ，ｗｈｉｌｅｔｈｅｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｗａｓｓｉｍｉｌａｒ．

Ｆｉｇ．９ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄｉｎｇｓ
ａ．Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；ｂ．０．０３Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；

ｃ．０．０５Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；ｄ．０．０８Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；

ｅ．０．１０Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４

Ｔａｂｌｅ３ＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａａｎｄｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｏｆ
Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄｉｎｇｓ

Ｃａｔａｌｙｓｔｓ
Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅａ

／ｎｍ

ＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ

／（ｍ２·ｇ－１）

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ １２．５ ６９．９

０．０３Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ １３．１ ５９．４

０．０５Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ １５．１ ５７．１

０．０８Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ １２．３ ５７．５

０．１０Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ １９．２ ５０．９

　ａ．ＣａｌｃｕｌａｔｅｄｂｙＳｃｈｅｒｒｅｒｅｑｕａｔｉｏｎｏｎｔｈｅｂａｓｉｓｏｆ（３１１）
ｃｒｙｓｔａｌｌｏｇｒａｐｈｉｃｐｌａｎｅｄａｔａｉｎＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓ．

　　Ｆｉｇｕｒｅ１０ｐｒｅｓｅｎｔｓｔｈｅＮ２ＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｏｎＫ／
Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ ｃａｔａｌｙｓｔｓ，０．０５Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４
（ｐＨ＝２）ｃａｔａｌｙｓｔｅｘｈｉｂｉｔｅｄｈｉｇｈｅｒａｃｔｉｖｉｔｙｔｈａｎｏｔｈｅｒ
ｃａｔａｌｙｓｔｓｆｏｒＮ２Ｏｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ
１１，ｔｈｅｒｅｄｕｃｔｉｏｎｐｅａｋｓａｓｃｒｉｂｅｄｔｏＣｏ３＋ｔｏＣｏ２＋ａｎｄ
ｓｕｒｆａｃｅＣｅＯ２ｔｏＣｅ２Ｏ３ｔｅｎｄｅｄｔｏｌｏｗｅｒｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｗｉｔｈ

８５５ 　　　　　　　　　　　　　　分　　子　　催　　化　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第２９卷　



ｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｉｎｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄｉｎｇｓ，ｉｎｒｅｓｐｏｎｓｅｔｏｔｈｅｉｒ
ｂｅｔｔｅｒｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙ，ｆｏｌｌｏｗｅｄｂｙａｄｅｃｒｅａｓｅｉｎｃａｔａ
ｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｂｅｃａｕｓｅｓｏｍｅａｃｔｉｖｅｓｉｔｅｓｏｎｃａｔａｌｙｓｔｓｓｕｒ
ｆａｃｅｗｅｒｅｃｏａｔｅｄｂｙｅｘｃｅｓｓｉｖｅｐｏｔａｓｓｉｕｍ．Ｗｅｓｕｇｇｅｓｔ
ｔｈａｔｔｈｅａｐｐｒｏｐｒｉａｔｅｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄｉｎｇｓａｎｄｇｏｏｄｒｅｄｕｃ
ｔｉｏｎｏｆＣｏ３＋Ｏ－ｉｎｃａｔａｌｙｓｔｓｐｌａｙａｎｉｍｐｏｒｔａｎｔｒｏｌｅｏｎ
ｓｕｐｅｒｉｏｒｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｆｏｒＮ２Ｏｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ．

Ｆｉｇ．１０Ｎ２ＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｓｏｆＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄｉｎｇｓ

Ｆｉｇ．１１Ｈ２ＴＰＲｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）

ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｏｔａｓｓｉｕｍｌｏａｄｉｎｇｓ
ａ．Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；ｂ．０．０３Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；

ｃ．０．０５Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；ｄ．０．０８Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；

ｅ．０．１０Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４

　　Ｆｉｇｕｒｅ１２ｓｈｏｗｓｔｈｅＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｏｆｃｏｂａｌｔａｎｄｃｅ
ｒｉｕｍｅｌｅｍｅｎｔｓｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ａｎｄ
Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４ｃａｔａｌｙｓｔｓ．ＩｎＦｉｇｕｒｅ１２（Ａ），ｔｈｅ
ｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙ（ＢＥ）ｏｆＣｏ２ｐ３／２ｉｎＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４

Ｆｉｇ．１２ＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｏｆｃｏｂａｌｔａｎｄｃｅｒｉｕｍｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）

ａ．Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；ｂ．０．０５Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４；ｃ．０．１０Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４

ｃａｔａｌｙｓｔｓｓｈｉｆｔｅｄｔｏａｌｏｗｅｒｖａｌｕｅｏｆ０．３ｅＶｃｏｍｐａｒｅｄ
ｗｉｔｈｕｎｄｏｐｅｄｃａｔａｌｙｓｔ．Ｗｅｓｕｇｇｅｓｔｔｈａｔｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ
ｅｆｆｅｃｔｏｆｐｏｔａｓｓｉｕｍｒｅｓｕｌｔｅｄｉｎｔｈｅｃｈａｎｇｅｏｆｃｈｅｍｉｃａｌ
ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔｓｏｆＣｏｉｏｎｓａｎｄｔｈｕｓｔｈｅｉｍｐｒｏｖｅｄｃａｔａｌｙｔｉｃ
ａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＫｍｏｄｉｆｉｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓ．Ｆｉｇｕｒｅ１２（Ｂ）ｓｈｏｗｓ
ｔｈｅＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｏｆＣｅ３ｄｉｏｎｓ，ｎｏｇｒｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｉｎ

ＢＥｏｆＣｅ３ｄｂｅｔｗｅｅｎＫｄｏｐｅｄａｎｄｕｎｄｏｐｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓ
ｃａｎｂｅｆｏｕｎｄ．Ｉｔｉｓｔｈｏｕｇｈｔｔｈａｔｔｈｅｐｒｏｍｏｔｉｏｎａｌｅｆｆｅｃｔ
ｏｆＫｏｎｃｏｂａｌｔｏｘｉｄｅｓｗａｓｍｏｒｅｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｔｈａｎｃｅｒｉａ．
ＳｉｍｉｌａｒｒｅｓｕｌｔｗａｓｒｅｐｏｒｔｅｄｉｎＫｄｏｐｅｄＣｏＣｅｍｉｘｅｄ
ｏｘｉｄｅｓ［１６］．Ｉｎｓｕｍ，Ｋｍｏｄｉｆｉｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｓｅｎｔｅｄ
ｇｏｏｄｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＣｏ３＋Ｏ－ｔｏＣｏ２＋ｄｕｅｔｏｔｈｅｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ
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ｅｆｆｅｃｔｏｆｐｏｔａｓｓｉｕｍｏｎｃｏｂａｌｔｏｘｉｄｅｓ，ａｎｄｔｈｕｓｈｉｇｈｃａ
ｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙ．
２．４ Ｃａｔａｌｙｔｉｃ ａｃｔｉｖｉｔｙ ａｎｄ ｓｔａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ Ｋ／

Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｉｎｏｘｙｇｅｎａｎｄ
ｓｔｅａｍ
ＣａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄｓｔａｂｉｌｉｔｙｏｆＫ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５

ＡｌＯ４（ｐＨ＝２）ｃａｔａｌｙｓｔａｒｅｔｅｓｔｅｄｕｎｄｅｒｖａｒｉｏｕｓａｔｍｏｓ
ｐｈｅｒｅｓａｎｄＮ２ＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｓａｒｅｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅｓ１３
１４．Ｉｔｉｓｆｏｕｎｄｔｈａｔｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄｓｔａｂｉｌｉｔｙｉｎｔｈｅ
ｐｒｅｓｅｎｃｅｏｆｓｔｅａｍｗａｓｄｅｃｌｉｎｅｄｄｕｅｔｏｔｈｅｏｃｃｕｐａｔｉｏｎ

Ｆｉｇ．１３Ｎ２ＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｓｏｖｅｒＫｐｒｏｍｏｔｅｄＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４
ｃａｔａｌｙｓｔｓｕｎｄｅｒｖａｒｉｏｕｓａｔｍｏｓｐｈｅｒｅｓ

Ｆｉｇ．１４ＳｔａｂｉｌｉｔｙｏｆＫｐｒｏｍｏｔｅｄＣｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４
ｃａｔａｌｙｓｔｓｕｎｄｅｒｖａｒｉｏｕｓａｔｍｏｓｐｈｅｒｅｓａｔ４５０℃
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３Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎｓ
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的性能研究）［Ｊ］．ＪＭｏｌＣａｔａｌ（Ｃｈｉｎａ）（分子催化），
２０１３，２７（１）：４９－５４．
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ｏｖｅｒＲｈＯｘｓｕｐｐｏｒｔｅｄｏｎｍｅｔａｌｐｈｏｓｐｈａｔｅｓ［Ｊ］．ＪＩｎｄＥｎｇ
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溶胶凝胶法制备 ＣｅｘＣｏ２ｘＡｌＯ４复合氧化物
及其催化分解 Ｎ２Ｏ

王　建，吴藏藏，郑　丽，徐秀峰

（烟台大学 应用催化研究所，山东 烟台２６４００５）

摘要：用柠檬酸溶胶凝胶法制备了ＣｅｘＣｏ２－ｘＡｌＯ４系列复合氧化物和Ｋ２ＣＯ３改性催化剂，考察了复合氧化物组成、
母液ｐＨ值、钾负载量对Ｎ２Ｏ分解催化剂活性的影响，用Ｎ２物理吸附、Ｘ射线衍射（ＸＲＤ）、扫描电镜（ＳＥＭ）、Ｈ２
程序升温还原（Ｈ２ＴＰＲ）、Ｏ２程序升温脱附（Ｏ２ＴＰＤ）、Ｘ射线光电子能谱（ＸＰＳ）等方法表征了催化剂结构．结果
表明：用Ｃｅ取代Ｃｏ２ＡｌＯ４中部分Ｃｏ制得的ＣｅｘＣｏ２－ｘＡｌＯ４复合氧化物催化活性有所提高，其中母液 ｐＨ＝２、组成
为Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４的催化剂活性较高，该催化剂具有较高的比表面积、较小的晶粒及ＣｅＣｏ间的协同效应；进一
步研究表明，由于Ｋ粒子的电子效应，使得０．０５Ｋ／Ｃｅ０．０５Ｃｏ１．９５ＡｌＯ４的催化活性又优于其他催化剂，有氧气氛中
４５０℃连续反应５０ｈ，Ｎ２Ｏ分解率达９８．５％．
关键词：Ｎ２Ｏ催化分解；ＣｅｘＣｏ２－ｘＡｌＯ４复合氧化物；溶胶凝胶法；Ｋ改性催化剂
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