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２１００Ｆ）ｗａｓａｐｐｌｉｅｄｆｏｒｔｈｅｄｅｔａｉｌｅｄｍｉｃｒｏｓｔｒｕｃｔｕｒｅａｎｄ
ｍｅｔａｌｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓ．Ｓａｍｐｌｅｓ
ｗｅｒｅｃａｒｒｉｅｄｏｕｔｂｙｓｕｓｐｅｎｄｉｎｇｐｏｗｄｅｒｉｎａｓｍａｌｌａ
ｍｏｕｎｔｏｆｅｔｈａｎｏｌ，ｌａｔｅｒｉｔｗａｓｄｉｓｐｅｒｓｅｄｗｉｔｈｔｈｅａｉｄｏｆ
ａｎｕｌｔｒａｓｏｎｉｃｂａｔｈ．

Ｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆｃａｔａｌｙｓｔｓｗａｓｏｂｓｅｒｖｅｄ
ｏｎａＺＥＩＳＳＥＶＯＭＡ１５ｓｃａｎｎｉｎｇｅｌｅｃｔｒｏｎｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ
ｍａｎｕｆａｃｔｕｒｅｄｂｙＣａｒｌＺｅｉｓｓＣｏｍｐａｎｙ．Ｐｒｉｏｒｔｏｔｈｅ
ＳＥＭｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔｓ，ｔｈｅｓａｍｐｌｅｓｗｅｒｅｐｒｏｃｅｓｓｅｄｂｙｓｐｒａ
ｙｉｎｇｇｏｌｄｂｅｃａｕｓｅｔｈｅｉｒｎｏｎｃｏｎｄｕｃｔｉｖｅｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ．
１．３Ａｃｔｉｖｉｔｙｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ

ＴｈｅＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｙｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｗａｓｃａｒｒｉｅｄｏｕｔｉｎ
ａｆｉｘｅｄｂｅｄｑｕａｒｔｚｒｅａｃｔｏｒ（ｉｎｎｅｒｄｉａｍｅｔｅｒ６ｍｍ）ａｔ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃｐｒｅｓｓｕｒｅ．Ｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｗｅｒｅａｓ
ｆｏｌｌｏｗｓ：０．５ｃｍ３ｏｆｓａｍｐｌｅ，６００ｐｐｍＮＯ，６００ｐｐｍ
ＮＨ３，４．５％ Ｏ２，ｂａｌａｎｃｅｗｉｔｈＮ２，ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｏｔａｌｆｌｏｗ

ｒａｔｅ．ＴｈｅｉｎｌｅｔａｎｄｅｆｆｌｕｅｎｔＮＯｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｓｗｅｒｅ
ｃｏｎｔｉｎｕａｌｌｙｍｏｎｉｔｏｒｅｄｂｙｕｓｉｎｇａｎｏｎｌｉｎｅｆｌｕｅｇａｓａｎａ
ｌｙｚｅｒ（ＫＭ９１０６Ｑｕｉｎｔｏｘ，ＫａｎｅＭａｙＩｎｔｅｒｎａｔｉｏｎａｌＬｉｍ
ｉｔｅｄ）．Ａｌｌｔｈｅｄａｔａｗｅｒｅｏｂｔａｉｎｅｄａｆｔｅｒ６０ｍｉｎｗｈｅｎ
ｔｈｅＳＣＲｒｅａｃｔｉｏｎｒｅａｃｈｅｄｓｔｅａｄｙｓｔａｔｅ．ＴｈｅＮＯｃｏｎｖｅｒ
ｓｉｏｎ（η）ｗａｓｃａｌｃｕｌａｔｅｄａｓｆｏｌｌｏｗｓ：

η（％）＝
［ＮＯｘ］ｉｎ－［ＮＯｘ］ｏｕｔ

［ＮＯｘ］ｉｎ
×１００％ （１）

ＷｈｅｒｅＮＯｉｎ（ｐｐｍ）ｉｓｔｈｅｉｎｌｅｔＮＯｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎａｎｄ
ＮＯｏｕｔ（ｐｐｍ）ｉｓｔｈｅｏｕｔｌｅｔＮＯｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎ．

２Ｒｅｓｕｌｔｓ
２．１ＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｙ

Ｆｉｇｕｒｅ１ ｃｏｍｐａｒｅｓｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｉｅｓｏｆ
Ｍｎ／ＺＳＭ５ａｎｄＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｐａｒｅｄｕｓｉｎｇ

Ｆｉｇ．１ＮＨ３ＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｉｅｓｏｆＭｎ／ＺＳＭ５ａｎｄＭｎＦｅ／ＺＳＭ５

ｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｍｅｔｈｏｄｓ，Ｆｅｐｒｅｃｕｒｓｏｒｓ，ａｎｄｃａｌ
ｃｉｎａｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｉｎｔｅｒｍｓｏｆＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎａｓａ
ｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｉｎｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒ
ａｔｕｒｅｒａｎｇｅｏｆ６０～３００℃．ＴｈｅｃａｔａｌｙｓｔｏｆＭＦＺＣＰＮ
３００ｒｅｖｅａｌｅｄｓｕｐｅｒｉｏｒｄｅＮＯｘａｃｔｉｖｉｔｙｉｎｔｈｅｌｏｗｔｅｍ
ｐｅｒａｔｕｒｅｒｅｇｉｏｎ．Ａｔ１２０℃，ｉｔａｃｈｉｅｖｅｄ９６．７％ ＮＯ
ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎａｓｃｏｍｐａｒｅｄｔｏ７７．３％ ｆｏｒｔｈｅＭＦＺＩＭＮ
３００ｃａｔａｌｙｓｔ．ＴｈｅａｃｔｉｖｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｒａｎｇｅｏｆｔｈｅＭＦＺ
ＣＰＮ３００ｃａｔａｌｙｓｔｗａｓａｌｓｏｂｒｏａｄｅｒｔｈａｎｔｈａｔｏｆｔｈｅ
ｏｔｈｅｒｃａｔａｌｙｓｔｓ．Ｉｎｔｈｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｒａｎｇｅ１２０～３００
℃，ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈＦｅ（ＮＯ３）３ｅｘｈｉｂｉｔｅｄａ
ＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｏｆｍｏｒｅｔｈａｎ９０％，ｗｈｅｒｅａｓｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔ
ｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈＦｅＣｌ３ｅｘｈｉｂｉｔｅｄ９０％ ＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｉｎ
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ｔｈｅｒａｎｇｅｏｆ２１０～３００℃．Ａｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏｔｈｅｃｏｍｐａｒａ
ｔｉｖｅａｎａｌｙｓｉｓ，ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｃａｌｃｉｎｅｄａｔ５００℃ （ＭＦＺ
ＣＰＮ５００）ｅｘｈｉｂｉｔｅｄａｍｕｃｈｌｏｗｅｒａｃｔｉｖｉｔｙａｓｃｏｍ
ｐａｒｅｄｔｏｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｃａｌｃｉｎｅｄａｔ３００℃ （ＭＦＺＣＰＮ
３００）ｉｎｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｒａｎｇｅ（＜１５０℃）．Ｗｈｅｎ
ｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｅｘｃｅｅｄｅｄ１８０℃，ｔｈｅｔｗｏｃａｔ
ａｌｙｓｔｓｓｈｏｗｅｄｓｉｍｉｌａｒＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ．Ｆｉｇｕｒｅ２ｓｈｏｗｓ
ｔｈｅｅｆｆｅｃｔｏｆｔｈｅＧＨＳＶｏｎＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｆｏｒＭＦＺＣＰ
Ｎ３００ａｔ１２０℃．Ｗｉｔｈｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｏｆｔｈｅｓｐａｃｅｖｅｌｏｃ
ｉｔｙ（ＧＨＳＶ），ｔｈｅＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｄｅｃｒｅａｓｅｄｍｏｎｏｔｏｎ
ｏｕｓｌｙ．Ｗｈｅｎｔｈｅｇａｓｈｏｕｒｌｙｓｐａｃｅｖｅｌｏｃｉｔｙｄｅｃｒｅａｓｅｄｔｏ
１８０００ｈ－１，ＮＯｈａｓｂｅｅｎｃｏｎｖｅｒｔｅｄｉｎｔｏＮ２ｃｏｍｐｌｅｔｅｌｙ．

Ｆｉｇ．２ＮＨ３ＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｉｅｓｏｆＭＦＺＣＰＮ３００ａｔ１２０℃ ｕｎｄｅｒ

ｄｉｆｆｅｒｅｎｔＧＨＳＶｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

　　ＩｔｉｓｔｈｕｓａｐｐａｒｅｎｔｔｈａｔｔｈｅＮＯｘａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｈｅＭｎ
Ｆｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｔｒｏｎｇｌｙｄｅｐｅｎｄｓｏｎｔｈｅｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ
ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，ａｎｄｔｈｅＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｐｒｅｐａｒｅｄ
ｂｙｔｈｅＣＰｍｅｔｈｏｄｗｉｔｈＦｅ（ＮＯ３）３ａｓｔｈｅｐｒｅｃｕｒｓｏｒａｎｄ
ｃａｌｃｉｎｅｄａｔ３００℃，ｉ．ｅ．，ＭＦＺＣＰＮ３００，ｓｈｏｗｓｔｈｅ
ｂｅｓｔｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｙａｎｄｂｒｏａｄｅｓｔａｃｔｉｖｅ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｒａｎｇｅ．ＴｈｅＭＦＺＣＰＮ３００ｃａｔａｌｙｓｔｅｘｈｉｂ
ｉｔｅｄｅｘｃｅｌｌｅｎｔｓｔａｂｉｌｉｔｙ，ａｎｄＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｒｅｍａｉｎｅｄａ
ｂｏｖｅ９８％ ｆｏｒａ１２０ｈｔｅｓｔａｔ３００℃．
２．２ＸＲＤ

ＴｈｅＸｒａｙｄｉｆｆｒａｃｔｏｇｒａｍｓｏｆｔｈｅＨＺＳＭ５ｓｕｐｐｏｒｔ
ａｎｄＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅ
ｐａｒａｔｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙａｒｅｄｅｐｉｃｔｅｄｉｎＦｉｇｕｒｅ３．Ｉｔｃａｎｂｅ
ｓｅｅｎｔｈａｔｔｈｅｃｏｍｍｅｒｃｉａｌｂｕｌｋＨＺＳＭ５ｓｕｐｐｏｒｔｃｏｎ
ｔａｉｎｅｄｓｔｒｏｎｇａｎｄｔｙｐｉｃａｌｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｐｅａｋｓａｔ２θ＝８°，
９°，２３°，ａｎｄ２４°［１６］．Ａｌｌｔｈｅｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｐｅａｋｓｃｏｒ
ｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏＺＳＭ５ｃａｎｂｅｏｂｓｅｒｖｅｄｆｏｒａｌｌｔｈｅＭｎ

Ｆｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｓｕｇｇｅｓｔｉｎｇｔｈａｔｔｈｅｉｍｐｌａｎｔａｔｉｏｎｏｆ
ｍｅｔａｌｌｉｃｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓｄｕｒｉｎｇｔｈｅｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ
ｄｉｄｎｏｔｃｈａｎｇｅｔｈｅｏｒｉｇｉｎａｌｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｔｈｅｃａｒｒｉｅｒｉｔ
ｓｅｌｆ，ｗｈｅｒｅａｓｔｈｅｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓｄｅｃｒｅａｓｅｄｄｒａｍａｔｉｃａｌｌｙａｓ
ｃｏｍｐａｒｅｄｔｏｔｈｅＨＺＳＭ５ｓｕｐｐｏｒｔ，ｉｎｄｉｃａｔｉｎｇｔｈｅｓｔｒｏｎｇ
ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｂｅｔｗｅｅｎＺＳＭ５ａｎｄｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｓ［１７－１８］．

Ｆｉｇ．３ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｐａｒｅｄｂｙ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ

　　ＦｏｒｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｏｆＭＦＺＩＭＮ３００，ＭＦＺＣＰＮ
３００，ａｎｄＭＦＺＣＰＣ３００，ｎｏｖｉｓｉｂｌｅｉｒｏｎｏｒｍａｎｇａ
ｎｅｓｅｏｘｉｄｅｐｈａｓｅｃａｎｂｅｏｂｓｅｒｖｅｄ．Ｔｈｉｓｍａｙｂｅｄｕｅｔｏ
ｔｈｅｌｏｗｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅｎａｔｕｒｅ（ａｍｏｒｐｈｏｕｓ）ｏｒｔｈｅｅｆｆｅｃｔｉｖｅ
ｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｓｏｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｕｒｆａｃｅ［１９－２０］．
ＴｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｗａｓｔｈａｔｔｈｅＺＳＭ５ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｐｅａｋｉｎ
ｔｅｎｓｉｔｙｏｆＭＦＺＮｗａｓｌｏｗｅｒｔｈａｎｔｈａｔｏｆＭＦＺＣ．Ｔｈｅ
ｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｈａｄａｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｅｆｆｅｃｔｏｎｔｈｅ
ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｉｔｙｏｆｃａｔａｌｙｓｔｓ，ａｎｄｔｈｅｓｔｒｅｎｇｔｈｏｆｔｈｅＺＳＭ５
ｐｅａｋｓｉｎｃｒｅａｓｅｄｗｉｔｈｉｎｃｒｅａｓｉｎｇｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａ
ｔｕｒｅ．Ｗｈｅｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｗａｓｃａｌｃｉｎｅｄａｔ３００℃，ｎｏ
ｖｉｓｉｂｌｅｐｈａｓｅｏｆＦｅｏｒＭｎｗａｓｏｂｓｅｒｖｅｄ，ｗｈｉｃｈｍａｙｂｅ
ｄｕｅｔｏｔｈｅｐｏｏｒｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｉｔｙｏｒａｍｏｒｐｈｏｕｓｐｈａｓｅ
ｃａｕｓｅｄ［２１］．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｗｈｅｎｔｈｅｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ
ｉｎｃｒｅａｓｅｄｔｏ５００℃，ｔｈｅｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｐｅａｋｓｏｂｔａｉｎｅｄａｔ
２θ＝３３°，３５．６°，４０．８°，５４°，６２．４°，ａｎｄ６４°ｃａｎ
ｂｅａｓｓｉｇｎｅｄｔｏＦｅ２Ｏ３（ＪＣＰＤＦ＃３３０６６４）

［２２］，ｒｅｖｅａｌｉｎｇ
ｔｈｅｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅＦｅ２Ｏ３ｏｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｕｒ
ｆａｃｅ．Ｆｅ２Ｏ３ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅｍａｙｒｅｓｕｌｔｉｎｔｈｅｄｅｃｒｅａｓｅｏｆ
ｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙａｔｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ．
２．３ＮＨ３ＴＰＤ

Ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｕｒｆａｃｅａｃｉｄｉｔｙｉｓａｌｓｏａｃｒｉｔｉｃａｌｆａｃｔｏｒ

６６５ 　　　　　　　　　　　　　　分　　子　　催　　化　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第２９卷　



ｆｏｒｔｈｅＮＨ３ＳＣＲｒｅａｃｔｉｏｎ．Ｔｈｅｌａｒｇｅａｍｏｕｎｔｏｆｔｈｅ
ｓｕｒｆａｃｅａｃｉｄｉｔｙｏｆｔｈｅＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｉｓｍａｙｂｅ
ａｎｏｔｈｅｒｒｅａｓｏｎｆｏｒｉｔｓｅｘｃｅｌｌｅｎｔｄｅＮＯｘａｃｔｉｖｉｔｙ．Ｄｉｆｆｅｒ

ｅｎｔｃａｔｅｇｏｒｉｅｓｏｆａｃｉｄｓｉｔｅｓａｒｅｌｉｓｔｅｄｉｎＴａｂｌｅ１．Ｔｈｅ
ＮＨ３ＴＰＤｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｓｅｃａｔａｌｙｓｔｓｃｏｎｔａｉｎａｔｌｅａｓｔｔｗｏ
ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｐｅａｋｓ．Ｔｈｅｆｉｒｓｔｐｅａｋｉｓｃｅｎｔｅｒｅｄａｔａｂｏｕｔ

Ｔａｂｌｅ１ＴｈｅｓｕｒｆａｃｅａｃｉｄｉｔｙｃａｌｃｕｌａｔｅｄｆｒｏｍＮＨ３ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎａｍｏｕｎｔｉｎＮＨ３ＴＰＤ

Ｓａｍｐｌｅ
Ａｃｉｄｉｔｙａ

／（μｍｏｌ·ｍ－２ｃａｔ．）

Ｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

Ｔ／（℃）ｂ Ｌ１／（μｍｏｌ·ｍ
－２
ｃａｔ．）

Ｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

Ｔ／（℃）ｂ Ｌ１／（μｍｏｌ·ｍ
－２
ｃａｔ．）

ＭＦＺＣＰＮ３００ ９．１ １９７ ５．５ ４１３ ３．６

ＭＦＺＩＭＮ３００ ８．９ １９５ ５．４ ４００ ３．５

ＭＦＺＣＰＮ５００ ６．８ １７５ ５．８ ３９０ １．０

ＭＦＺＣＰＣ３００ ４．６ １６２ ３．４ ３１５ １．２

　　ａ．ＣａｌｃｕｌａｔｅｄｆｒｏｍｔｈｅｓｐｅｃｉｆｉｃＮＨ３ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎａｍｏｕｎｔｐｅｒＳＢＥＴｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓ；
ｂ．Ｃｅｎｔｒａｌｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｏｆｔｈｅａｍｍｏｎｉａｂｏｕｎｄｔｏｄｉｆｆｅｒｅｎｔａｃｉｄｓｉｔｅｓ．

２００℃，ｗｈｉｌｅｔｈｅｓｅｃｏｎｄｏｎｅ，ｍｕｃｈｂｒｏａｄｅｒ，ａｔｔｅｍ
ｐｅｒａｔｕｒｅａｂｏｕｔ４００℃．Ｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｐｅａｋｏｆ
１００～３００℃ ｉｓｐｒｅｓｅｎｔｆｏｒａｌｌｓａｍｐｌｅｓｗｈｉｃｈｉｓａｔｔｒｉ
ｂｕｔｅｄｔｏＮＨ３ｄｅｓｏｒｂｅｄｂｙｗｅａｋａｎｄｍｅｄｉｕｍａｃｉｄｓｉｔｅｓ
ｅｉｔｈｅｒｐｈｙｓｉｓｏｒｂｅｄｏｒｌｉｎｋｅｄｔｏｗｅａｋＢｒｎｓｔｅｄａｃｉｄ
ｓｉｔｅｓ，ｗｈｉｌｅｔｈｅｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｐｅａｋｏｆ３００～５００℃
ｃａｎｂｅａｔｔｒｉｂｕｔｅｄｔｏＮＨ３ｄｅｓｏｒｂｅｄｆｒｏｍｃｈｅｍｉｓｏｒｂｅｄｏｒ
ｔｈｅｓｔｒｏｎｇＬｅｗｉｓａｃｉｄｓｉｔｅｓ．Ｂｙｃｏｍｐａｒｉｎｇｔｈｉｓｋｉｎｄｓｏｆ
ｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｔｈｅｓｅｃｏｎｄｐｅａｋｗａｓｓｈｉｆｔｅｄｔｏｈｉｇｈｅｒｔｅｍ
ｐｅｒａｔｕｒｅｒｅｇｉｏｎｆｒｏｍ３１５ｔｏ４１３℃，ｇｒａｄｕａｌｌｙ．Ｔｈｅ
ＮＨ３ＴＰＤｒｅｓｕｌｔｓｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｅｔｈａｔｔｈｅｎｕｍｂｅｒａｎｄｉｎ
ｔｅｎｓｉｔｙｏｆａｃｉｄｓｉｔｅｓｉｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｈａｓａｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｉｍ
ｐａｃｔｏｎｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙ．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎｔｈｅＮＨ３
ＴＰＤｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＦｉｇｕｒｅ４，ｔｈｅＭＦＺＣＰＮ３００ｃａｔａｌｙｓｔ

Ｆｉｇ．４ＮＨ３ＴＰＤｏｖｅｒｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓ：ＭＦＺＣＰＮ３００，

ＭＦＺＩＭＮ３００，ＭＦＺＣＰＮ５００，ＭＦＺＣＰＣ３００

ｈａｓａｈｉｇｈｅｒＮＨ３ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｃａｐａｃｉｔｙ，ｃｏｍｐａｒｅｄｔｏｔｈｅ
ｏｔｈｅｒｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｍａｉｎｌｙｄｕｅｔｏｔｈｅｌａｒｇｅｎｕｍｂｅｒｏｆｓｕｒ
ｆａｃｅａｃｉｄｉｃｓｉｔｅｓｏｎｔｈｅＺＳＭ５ｓｕｐｐｏｒｔａｎｄＭｎＦｅｂｉ
ｍｅｔａｌｌｉｃｏｘｉｄｅｓ．Ｆｏｒｔｈｅｓｅｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｄａ
ｍｏｕｎｔｏｆＢｒｎｓｔｅｄａｎｄｓｔｒｏｎｇＬｅｗｉｓａｃｉｄｉｓｄｕｅｔｏｔｈｅ
ＭｎＯｘｓｐｅｃｉｅｓ．ＴｈｅＮＨ３ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｃａｐａｃｉｔｙｉｎｔｈｉｓｓｔｕｄｙ
ｄｅｃｒｅａｓｅｄｉｎｔｈｅｆｏｌｌｏｗｉｎｇｏｒｄｅｒ：ＭＦＺＣＰＮ３００＞
ＭＦＺＩＭＮ３００＞ＭＦＺＣＰＮ５００＞ＭＦＺＣＰＣ３００．
Ａｎｄｔｈｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｆａｃｉｄｓｉｔｅｓｃａｔｅｒｅｄｔｏｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙｏｒ
ｄｅｒｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅ．Ｃｏｍｐａｒｉｎｇｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ
（３９３Ｋ）ＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｏｕｒｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｉｔｗａｓｃｏｎｃｌｕ
ｄｅｄｔｈａｔｃａｔａｌｙｓｔｓｈａｖｉｎｇＬｅｗｉｓａｃｉｄｉｔｙｗｅｒｅａｃｔｉｖｅａｎｄ
ｔｈａｔＢｒｎｓｔｅｄａｃｉｄｉｔｙｍａｙｎｏｔｂｅｃｏｎｔｒｉｂｕｔｉｎｇｔｏｃａｔａｌｙｔ
ｉｃｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ［５］．
２．４ＸＰＳ

Ｔｏｄｅｔｅｒｍｉｎｅｔｈｅｓｕｒｆａｃｅａｔｏｍｉｃｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎａｎｄ
ｃｈｅｍｉｃａｌｓｔａｔｅｓｏｆＭｎ，Ｆｅ，ａｎｄＯｉｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｒｅ
ｇｉｏｎ，ＸＰＳｔｅｓｔｓｗｅｒｅｃｏｎｄｕｃｔｅｄ．Ｔｈｅｓｐｅｃｔｒａｏｆ
Ｍｎ２ｐ，Ｆｅ２ｐ，ａｎｄＯ１ｓａｒｅｉｌｌｕｓｔｒａｔｅｄｉｎＦｉｇｕｒｅ５，
ａｎｄｔｈｅｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙａｎｄｒｅｌａｔｉｖｅｓｕｒｆａｃｅａｔｏｍｉｃｃｏｎ
ｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆＭｎ，Ｆｅ，ａｎｄＯｏｂｔａｉｎｅｄｂｙＸＰＳａｒｅｌｉｓ
ｔｅｄｏｆｉｎＴａｂｌｅ２，ｗｈｉｃｈａｌｓｏｉｎｃｌｕｄｅｓｔｈｅａｒｅａｒａｔｉｏｏｆ
Ｏα／（Ｏα＋Ｏβ）ａｎｄＭｎ

４＋／Ｍｎ３＋ｃａｌｃｕｌａｔｅｄｂｙｔｈｅｃｏｒｒｅ
ｓｐｏｎｄｉｎｇｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｐｅａｋｓ．ＡｓｓｅｅｎｉｎＦｉｇｕｒｅ５ａ，
ｔｈｅｓｐｅｃｔｒａｏｆＭｎ２ｐｄｉｓｐｌａｙｃｌｅａｒｓｐｉｎｏｒｂｉｔｓｐｌｉｔｔｉｎｇ
ｐｅａｋｓｆｒｏｍ６３５～６６０ｅＶ，ａｓｓｉｇｎｅｄｔｏＭｎ２ｐ３／２ａｎｄ
Ｍｎ２ｐ１／２ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ，ａｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏｔｈｅＸｒａｙｐｈｏｔｏｅ
ｌｅｃｔｒｏｎｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙｄａｔａｂａｓｅｏｆｔｈｅＮａｔｉｏｎａｌＩｎｓｔｉｔｕｔｅ
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Ｆｉｇ．５ＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｏｆＭｎ２ｐ（ａ），Ｆｅ２ｐ（ｂ），ａｎｄＯ１ｓ（ｃ）

Ｔａｂｌｅ２ＢｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙａｎｄｓｕｒｆａｃｅａｔｏｍｉｃｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｆＭｎ，ＦｅａｎｄＯｄｅｔｅｒｍｉｎｅｄｆｒｏｍ
ＸＰＳ：ＭＦＺＩＭＮ３００，ＭＦＺＣＰＮ３００，ＭＦＺＣＰＮ５００，ＭＺＣＰＣ３００

Ｓａｍｐｌｅｓ
Ｍｎ２ｐ／（ｅＶ）

２ｐ１／２ ２ｐ３／２ Ｍｎ４＋／Ｍｎ３＋

Ｆｅ２ｐ／（ｅＶ）

２ｐ１／２ ２ｐ３／２

Ｏ１ｓ／（ｅＶ）

Ｏα Ｏβ Ｏα／Ｏα＋Ｏβ

Ｓｕｒｆａｃｅａｔｏｍｉｃｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ
／（ａｔｏｍｉｃ％）

Ｍｎ Ｆｅ Ｏ

ＭＦＺＩＭＮ３００ ６５３．５ ６４１．７ ２．４９９ ７２４．５ ７１０．７ ５２９．７ ５３２．１ ０．６５ ２．２８ ６．７１ ４０．５１

ＭＦＺＣＰＮ３００ ６５３．７ ６４１．８ １．２５４ ７２４．５ ７１０．９ ５２９．７ ５３１．９ ０．１７ ２．１６ ３．１０ ４１．４８

ＭＦＺＣＰＮ５００ ６５３．５ ６４２．０ １．０８４ ７２４．５ ７１０．６ ５２９．７ ５３２．１ ０．１７ ２．６８ ６．４５ ３９．１５

ＭＦＺＣＰＣ３００ ６５３．６ ６４１．８ １．７６１ ７２４．３ ７１０．８ ５２９．６ ５３２．３ ０．４１ ３．２８ ４．８５ ４０．１５

ｏｆＳｔａｎｄａｒｄｓａｎｄＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙ（ＮＩＳＴ）ａｎｄｐｒｅｖｉｏｕｓｌｉ
ｔｅｒａｔｕｒｅｒｅｐｏｒｔｓ［２３－２４］．Ｆｏｒｔｈｅｉｄｅｎｔｉｆｉｃａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｓｕｒ
ｆａｃｅｍａｎｇａｎｅｓｅｏｘｉｄｅｐｈａｓｅｓａｎｄｔｈｅｒｅｌａｔｉｖｅｐｅｒｃｅｎｔａ
ｇｅｓｏｆＭｎ４＋ａｎｄＭｎ３＋ｓｐｅｃｉｅｓ，ｔｈｅｏｖｅｒｌａｐｐｅｄＭｎ２ｐ
ｐｅａｋｓｗｅｒｅｄｅｃｏｎｖｏｌｕｔｅｄｉｎｔｏｔｗｏｐｅａｋｓｂｙｓｅａｒｃｈｉｎｇ
ｆｏｒｔｈｅｏｐｔｉｍａｌｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｏｆＧａｕｓｓｉａｎｂａｎｄｓｗｉｔｈｔｈｅ
ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｃｏｅｆｆｃｉｅｎｔｓ（ｒ２）ａｂｏｖｅ０．９８．Ｉｔｈａｓｂｅｅｎ

ｗｅｌｌｅｓｔａｂｌｉｓｈｅｄｔｈａｔｔｈｅＭｎ４＋ａｎｄＭｎ３＋ｐｅａｋｓａｐｐｅａｒ
ａｔ６４２．３±０．１ｅＶａｎｄ６４１．４±０．１ｅＶ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅ
ｌｙ［２５］．ＯｕｒＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｏｆＭｎＯ２，Ｍｎ２Ｏ３，Ｍｎ３Ｏ４，
ａｎｄＭｎＯｅｘｈｉｂｉｔｅｄｔｈｅＭｎ２ｐ３／２ ｐｅａｋｎｅａｒ６４２．３，
６４１．３，６４１．４，ａｎｄ６４１．５ｅＶ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ［２５－２６］．Ｔｈｅ
ｄｅｃｏｎｖｏｌｕｔｅｄｐｅａｋｓａｒｅｓｉｇｎｅｄａｓｓｐｅｃｉｆｉｃｐｈａｓｅｓｏｆ
ｍａｎｇａｎｅｓｅ（ＭｎＯ２，Ｍｎ２Ｏ３）ｉｎｅａｃｈｓｐｅｃｔｒｕｍ（Ｆｉｇｕｒｅ
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５ａ）．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＴａｂｌｅ２，ｔｈｅｐｅｒｃｅｎｔｏｆＭｎ４＋ｃａｔｉｏｎ
ｏｎｔｈｅｓｅＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｏｂｖｉｏｕｓｌｙｖａｒｉｅｄ．Ｔｈｅ
Ｍｎ２ｐ３／２ｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙｏｆＭＦＺＣＰＮ３００ｗａｓａｂｏｕｔ
６４１．８ｅＶ，ａｎｄｔｈｅＭｎ４＋／Ｍｎ３＋ｒａｔｉｏｗａｓ１．２５４，ｉｎｄｉ
ｃａｔｉｎｇｔｈａｔｔｈｅＭｎｓｐｅｃｉｅｓｍａｉｎｌｙｅｘｉｓｔｅｄｉｎｔｈｅｆｏｒｍｏｆ
ＭｎＯ２Ｍｎ２Ｏ３，ａｎｄｓｏｍｅＭｎＯ２ｗａｓｔｒａｎｓｆｏｒｍｅｄｉｎｔｏ
Ｍｎ２Ｏ３

［２７］．ＦｏｒｔｈｅＭＦＺＣＰＮ５００ｃａｔａｌｙｓｔ，ｈｏｗｅｖｅｒ，
ｔｈｅＭｎ２ｐ３／２ｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙｓｈｏｗｅｄａｉｎｃｒｅａｓｅｏｆａｂｏｕｔ
０．２ｅＶ．Ｔｈｅｍａｙｈａｖｅｂｅｅｎｄｕｅｔｏａｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｂｅ
ｔｗｅｅｎＭｎａｎｄＦｅ．Ｍｏｒｅｏｖｅｒ，ｔｈｅＭｎ４＋／Ｍｎ３＋ｒａｔｉｏｄｅ
ｃｒｅａｓｅｄｆｒｏｍ１．２５４ｔｏ１．０８４，ｗｈｉｃｈｓｕｇｇｅｓｔｅｄｔｈａｔｔｈｅ
ＭｎｓｐｅｃｉｅｓｍａｉｎｌｙｅｘｉｓｔｅｄｉｎｔｈｅｆｏｒｍｏｆＭｎ２Ｏ３．Ｆｏｒ
ｔｈｅＭＦＺＣＰＣ３００ａｎｄＭＦＺＩＭＮ３００ｃａｔａｌｙｓｔ，ｔｈｅ
Ｍｎ４＋／Ｍｎ３＋ｒａｔｉｏｉｎｃｒｅａｓｅｔｏ１．７６１ａｎｄ２．４９９，ｉｎｄｉｃａ
ｔｉｎｇｔｈａｔｔｈｅＭｎＯ２ｗａｓｔｈｅｍａｉｎｅｘｉｓｔｅｎｃｅｆｏｒｍ，ｗｈｉｃｈ
ｓｔｒｏｎｇｌｙｉｎｔｅｒａｃｔｅｄｗｉｔｈｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔｓｕｒｆａｃｅ［２１，２８－２９］．
ＣｏｎｓｉｄｅｒｉｎｇｔｈｅＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｙｒｅｓｕｌｔｓ，ｔｈｅｒａｔｉｏｏｆＭｎＯ２
ａｎｄＭｎ２Ｏ３ｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｍａｙｐｌａｙａｎ
ｉｍｐｏｒｔａｎｔｒｏｌｅｉｎｄｅｔｅｒｍｉｎｉｎｇｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙ［２７］．Ａｓｓｈｏｗｎ
ｉｎＦｉｇｕｒｅ５ｂ，ｔｈｅＦｅ２ｐｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｆｏｕｒｃａｔａｌｙｓｔｓ
ｅｘｈｉｂｉｔｅｄａｄｏｕｂｌｅｔｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏＦｅ２ｐ１／２ａｔ７２４．４±
０．１ｅＶａｎｄＦｅ２ｐ３／２ａｔ７１０．８±０．１ｅＶ，ａｎｄｔｈｅｓｅ
ｖａｌｕｅｓａｒｅｃｏｎｓｉｓｔｅｎｔｗｉｔｈｔｈｅｒｅｐｏｒｔｅｄｖａｌｕｅｓｏｆ
Ｆｅ２Ｏ３

［３０－３１］，ｐｒｏｖｉｎｇｔｈａｔＦｅｗｉｔｈａｖａｌｅｎｃｅｏｆ＋３ｌｉｋｅ
ｌｙｅｘｉｓｔｅｄｏｎｔｈｅｓｅｃａｔａｌｙｓｔｓ．

Ｔｈｅｐｅａｋｄｅｃｏｎｖｏｌｕｔｉｏｎａｎｄｆｉｔｔｉｎｇｐｒｏｃｅｄｕｒｅｓｈｏｗ
ｔｈａｔｔｈｅＯ１ｓｐｅａｋｉｓｗｅｌｌｆｉｔｔｅｄｂｙｔｗｏｐｅａｋｓａｓｓｈｏｗｎ
ｉｎＦｉｇｕｒｅ５ｃ，ｉｎｄｉｃａｔｉｎｇｔｈａｔｔｗｏｋｉｎｄｓｏｆｓｕｒｆａｃｅｏｘｙ
ｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓｅｘｉｓｔ．Ｔｈｅｐｅａｋａｔ５２９．６～５２９．７ｅＶｍｏｓｔ

ｌｉｋｅｌｙｂｅｌｏｎｇｓｔｏｌａｔｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎ（Ｏ２，ｈｅｒｅａｆｔｅｒｄｅｎｏｔｅｄ
ａｓＯα）ａｎｄｔｈｅｐｅａｋａｔ５３１．９～５３２．３ｅＶｉｓｒｅｌａｔｅｄ
ｔｏｔｈｅｗｅａｋｌｙｓｕｒｆａｃｅａｄｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎｉｏｎｓｗｉｔｈｌｏｗ
ｃｏｏｒｄｉｎａｔｉｏｎ（Ｏ２

２－ ａｎｄＯ－，ｈｅｒｅａｆｔｅｒｄｅｎｏｔｅｄａｓ
Ｏβ）

［１８，２８，３２－３３］．ＴｈｅｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙｏｆＯαｍａｉｎｌｙｃｅｎ
ｔｅｒｅｄａｔａｂｏｕｔ５２９．７ｅＶ，ａｓｅｘｐｅｃｔｅｄｆｏｒｔｈｅｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ
ｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｓ［３４］．ＡｎｏｔｈｅｒｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓＯβａｔａｂｏｕｔ
５３１．９ｅＶｗａｓａｌｓｏｏｂｓｅｒｖｅｄ，ｗｈｉｃｈｗａｓａｓｓｉｇｎｅｄｔｏ
ＯＨ［３１］．Ｏｂｖｉｏｕｓｌｙ，ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｐｒｅｐａｒｅｄｗｉｔｈＦｅＣｌ３
ｐｏｓｓｅｓｓｅｄｍｏｒｅｌａｔｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓｔｈａｎｔｈａｔｐｒｅ
ｐａｒｅｄｗｉｔｈＦｅ（ＮＯ３）３ｅｘｃｅｐｔＭＦＺＩＭＮ３００．Ｗｈｅｎ
ｔｈｅｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｉｎｃｒｅａｓｅｄｆｒｏｍ３００ｔｏ５００
℃，ｔｈｅｒａｔｉｏｏｆＯα／（Ｏα＋Ｏβ）ｒｅｍａｉｎｅｄｔｈｅｓａｍｅ，ｉｎ
ｄｉｃａｔｉｎｇｔｈａｔｔｈｅｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｈａｓｌｉｔｔｌｅｅｆｆｅｃｔ
ｏｎｔｈｅｒｅｌａｔｉｖｅｃｏｎｔｅｎｔｏｆｌａｔｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓａｎｄ
ｓｕｒｆａｃｅａｄｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓ．Ｔｈｅｌａｔｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎ
ｐｌａｙｓａｎｉｍｐｏｒｔａｎｔｒｏｌｅｉｎｔｈｅＮＨ３ＳＣＲｒｅａｃｔｉｏｎ．Ａｎｄ
ｉｔｉｓｃｏｎｓｉｄｅｒｅｄｔｏｂｅｔｈｅｍｏｓｔａｃｔｉｖｅｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓ．
Ｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｐｒｏｃｅｅｄｓｆｉｒｓｔｌｙｖｉａａｃｏｎｓｕｍｐｔｉｏｎｏｆａｃ
ｔｉｖｅｏｘｙｇｅｎ，ｔｈｅｎａｔｒａｎｓｆｅｒｒｉｎｇｏｆｌａｔｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎｔｏａｃ
ｔｉｖｅｓｉｔｅｓａｎｄｓｕｂｓｅｑｕｅｎｔｌｙｔｈｅｒｅｏｘｉｄａｔｉｏｎｏｆｒｅｄｕｃｅｄ
ｃａｔａｌｙｓｔｓｂｙｇａｓｐｈａｓｅｏｘｙｇｅｎ．Ｓｏｔｈｅｅｘｃｅｌｌｅｎｔｌｏｗ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔａｓｓｏｃｉａｔｅｄｗｉｔｈｔｈｅ
ｓｕｒｆａｃｅｌａｔｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎ，ｗｈｉｃｈｍａｙｐｒｏｍｏｔｅｄｔｈｅａｄ
ｓｏｒｐｔｉｏｎａｎｄａｃｔｉｖａｔｉｏｎｏｆｒｅａｃｔａｎｔｓ（ＮＨ３ｏｒＮＯ）ｏｎ
ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｕｒｆａｃｅ．
２．５Ｎ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ／ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎａｎｄＴＥＭ

Ｔａｂｌｅ３ｓｕｍｍａｒｉｚｅｄｔｈｅＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ，ｔｏｔａｌ
ｐｏｒｅｖｏｌｕｍｅ，ａｎｄａｖｅｒａｇｅｐｏｒｅｓｉｚｅｏｆｔｈｅｓａｍｐｌｅｓ．

Ｔａｂｌｅ３ＴｅｘｔｕｒａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆＨＺＳＭ５，ＭＦＺＣＰＮ３００，ＭＦＺＩＭＮ３００，ＭＦＺＣＰＮ５００，ａｎｄＭＦＺＣＰＣ３００

Ｓａｍｐｌｅ ＳＢＥＴ／（ｍ
２·ｇ－１） Ａｖｅｒａｇｅｐｏｒｅｓｉｚｅ／ｎｍ Ｔｏｔａｌｐｏｒｅｖｏｌｕｍｅ／（ｃｍ３·ｇ－１）

ＨＺＳＭ５ ４９２．４６１ ０．６１４ ０．３００７

ＭＦＺＣＰＮ３００ ３４８．４６１ ０．６６６ ０．２８４８

ＭＦＺＩＭＮ３００ ３３４．０１２ ０．６１５ ０．３６８４

ＭＦＺＣＰＮ５００ ２９９．１２３ ０．６８２ ０．２３８７

ＭＦＺＣＰＣ３００ ２５０．５４６ ０．７２３ ０．３４９５

　　Ｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓｉｎｄｉｃａｔｅｄｔｈａｔｔｈｅｓａｍｐｌｅｓｗｅｒｅｔｙｐｉｃａｌ
ｍｉｃｒｏｐｏｒｏｕｓｍａｔｅｒｉａｌ（Ｆｉｇｕｒｅ６ａ）ａｎｄｔｈａｔａｆｔｅｒｌｏａｄ
ｉｎｇＭｎａｎｄＦｅｔｈｅｐｏｒｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＺＳＭ５ｃｈａｎｇｅｄｔｏ
ｓｏｍｅｅｘｔｅｎｔ．ＴｈｅＳＢＥＴｏｆｔｈｅｓｅｃａｔａｌｙｓｔｓｗｅｒｅａｆｆｅｃｔｅｄ

ｂｙｔｈｅ ｐｒｅｐａｒｅｄ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ ａｎｄ ｄｅｃｒｅａｓｅｄ ｆｒｏｍ
３４８．４６１ｍ２ｇ－１ｔｏ２５０．５４６ｍ２ｇ－１ｍｏｎｏｔｏｎｉｃａｌｌｙ．Ｔｈｅ
ｄｅｃｒｅａｓｅｄＳＢＥＴｃａｎｂｅｄｅｅｍｅｄｔｏｔｈｅｂｌｏｃｋｉｎｇｅｆｆｅｃｔｏｎ
ｐｏｒｅｓａｒｉｓｉｎｇｆｒｏｍ ａｄｄｉｔｉｏｎｏｆｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｓｐｅｃｉｅｓ
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Ｆｉｇ．６ＴＥＭｉｍａｇｅｓａｎｄｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｐａｒｔｉｃｌｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆＨＺＳＭ５（ａａｎｄｂ），ＭＦＺＣＰＮ３００（ｃ），ＭＦＺＩＭＮ３００（ｄ），
ＭＦＺＣＰＮ５００（ｅ），ａｎｄＭＦＺＣＰＣ３００（ｆ）

（Ｆｉｇｕｒｅ６）．Ａｌｌｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｈａｄｓｉｍｉｌａｒｉｓｏｔｈｅｒｍａｌｔｏ
ｔｈａｔｏｆｔｈｅＨＺＳＭ５ｓｕｐｐｏｒｔ，ｓｕｇｇｅｓｔｉｎｇｔｈａｔａｌｌｔｈｅｃａ
ｔａｌｙｓｔｓｒｅｔａｉｎｅｄｔｈｅｗｅｌｌｍｉｃｒｏｐｏｒｏｕｓｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ．Ｆｕｒ
ｔｈｅｒｍｏｒｅ，ｃｏｐｒｅｃｉｐｉｔａｔｉｏｎａｎｄｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎｍｅｔｈｏｄｓ
ｈａｄｌｉｔｔｌｅｅｆｆｅｃｔｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｏｆＭＦＺＣＰＮ３００
ａｎｄＭＦＺＩＭＮ３００．ＴｈｅｒｅａｓｏｎｔｈａｔＭＦＺＣＰＮ３００
ｉｎｃｒｅａｓｅｄｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙａｔｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｍｉｇｈｔｂｅｉｎｄｅ
ｐｅｎｄｅｎｔｏｆｔｈｅｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ．

Ｆｉｇｕｒｅ６ｓｈｏｗｅｄｔｈａｔＴＥＭｉｍａｇｅｓａｎｄｍｅｔａｌｐａｒｔｉ
ｃｌｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｓｅｓａｍｐｌｅｓ．Ｆｉｇｕｒｅ６ａａｎｄｂ

ｓｈｏｗｅｄｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＺＳＭ５ｚｅｏｌｉｔｅ，ｗｉｔｈｔｈｒｅｅｄｉ
ｍｅｎｓｉｏｎａｌｃｈａｎｎｅｌｄｅｆｉｎｅｄｂｙ１０ｍｅｍｂｅｒｅｄｒｉｎｇｏｐｅ
ｎｉｎｇｓ．Ｉｔｃａｎｂｅｆｏｕｎｄｔｈａｔｓｍａｌｌａｎｄｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ
ｍｅｔａｌｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｅｒｅｕｎｉｆｏｒｍｌｙｐｒｅｓｅｎｔｏｖｅｒｔｈｅＭＦＺ
ＣＰＮ３００ａｎｄｔｈａｔｔｈｅｆｏｕｒｃａｔａｌｙｓｔｓｗｅｒｅｓｔｉｌｌｍａｉｎ
ｔａｉｎｅｄａｇｏｏｄｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｔｈｅＺＳＭ５．Ｃｏｍｐａｒｅｄｗｉｔｈ
ｔｈｅＭＦＺＣＰＮ３００，ｔｈｅｓｉｎｔｅｒｉｎｇｐｈｅｎｏｍｅｎｏｎｏｆｔｈｅ
ｏｔｈｅｒｃａｔａｌｙｓｔｓｗａｓｍｏｒｅｓｅｒｉｏｕｓ．Ｆｉｎａｌｌｙ，ｔｈｅｉｍａｇｅｏｆ
ｔｈｅＭＦＺＣＰＣ３００ｃａｔａｌｙｓｔｓｈｏｗｅｄｓｔｒｉｐｍａｔｅｒｉａｌｂｕｔ
ｗｉｔｈｏｕｔｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｔｈｅＺＳＭ５，ｗｈｉｃｈｍｉｇｈｔ
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ｒｅｄｕｃｅｄｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙ．Ｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓｃｏｎｖｉｎｃｅｔｈａｔ
ｐｒｅｐａｒｅｄｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙｈａｓａｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｅｆｆｅｃｔｏｎｔｈｅ
ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔｅｄＭｎａｎｄＦｅｐａｒｔｉｃｌｅｓ．
２．６ＳＥＭ

Ｆｕｒｔｈｅｒｉｎｓｉｇｈｔｉｎｔｏｔｈｅｉｎｆｌｕｅｎｃｅｏｆｐｒｅｃｕｒｓｏｒｓａｎｄ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｏｎｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒａｌｆｅａｔｕｒｅｓｏｆｔｈｅ
ＨＺＳＭ５ｓｕｐｐｏｒｔａｎｄｔｈｅＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｃｏｍｅ
ｆｒｏｍｔｈｅＳＥＭｇｒａｐｈｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ７．Ｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅ
ａｎｄｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆＨＺＳＭ５ａｌｓｏｈａｖｅｎｏｔｂｅｅｎｃｈａｎｇｅｄ
ｔｈｒｏｕｇｈｍｏｄｉｆｉｃａｔｉｏｎ．ＡｓｉｎｄｉｃａｔｅｄｉｎＦｉｇｕｒｅ７ａ，ｔｈｅ
ｓｕｒｆａｃｅｏｆｐｕｒｅＨＺＳＭ５ｗａｓｓｍｏｏｔｈ．Ｉｎｃｏｎｔｒａｓｔ，ｔｈｅ
ｓｕｒｆａｃｅｂｅｃａｍｅｒｏｕｇｈａｆｔｅｒｄｏｐｉｎｇ，ａｎｄｐａｒｔｉｃｌｅｓｔｅｎ

ｄｅｄｔｏｃｌｕｍｐａｎｄａｇｇｌｏｍｅｒａｔｅｔｏｓｏｍｅｅｘｔｅｎｔ，ｓｕｇｇｅｓ
ｔｉｎｇｔｈａｔａｃｔｉｖｅｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓｈａｄｂｅｅｎｓｕｐｐｏｒｔｅｄｏｎｔｈｅ
ｓｕｒｆａｃｅｏｆＨＺＳＭ５．ＢｙｃｏｎｔｒａｓｔｉｎｇＦｉｇｕｒｅ７ｂｗｉｔｈ
Ｆｉｇｕｒｅ７ｃ，ｉｔｃａｎｂｅｓｅｅｎｔｈａｔｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｆＭＦＺＮｗｅｒｅ
ｍｏｒｅｕｎｉｆｏｒｍ，ａｎｄｔｈｅａｇｇｒｅｇａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐａｒｔｉｃｌｅｓｗａｓ
ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙｌｏｗｅｒｔｈａｎｔｈｅＭＦＺＣｐａｒｔｉｃｌｅｓ．Ｔｏａｃｅｒ
ｔａｉｎｅｘｔｅｎｔ，ｔｈｉｓｌｅｄｔｏｔｈｅｄｅｃｒｅａｓｅｉｎｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃａｃ
ｔｉｖｉｔｙｏｆＭＦＺＣ．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇｕｒｅ７ｄ，ｔｈｅａｍｏｒ
ｐｈｏｕｓｓｔｒｕｃｔｕｒｅｄｉｓａｐｐｅａｒｅｄａｎｄｏｂｖｉｏｕｓｒｅｇｕｌａｒａｎｄ
ｓｍｏｏｔｈｐａｒｔｉｃｌｅｓｆｏｒｍｅｄｏｎｔｈｅｓａｍｐｌｅｃａｌｃｉｎｅｄａｔ
５００℃，ｗｈｉｃｈｉｓｃｏｎｓｉｓｔｅｎｔｗｉｔｈｔｈｅｐｒｅｖｉｏｕｓＸＲＤ
ｒｅｓｕｌｔｓ．

Ｆｉｇ．７ＳＥＭｉｍａｇｅｓｏｆＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｓｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｄｉｆｆｅｒｅｎｔｐｒｅｃｕｒｓｏｒｓａｎｄｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ：
（ａ）ＨＺＳＭ５，Ｍａｇ＝５０００ｘ；（ｂ）ＭＦＺＣＰＮ３００，Ｍａｇ＝５０００ｘ；（ｃ）ＭＦＺＣＰＣ３００，Ｍａｇ＝５０００ｘ；

（ｄ）ＭＦＺＣＰＮ５００，Ｍａｇ＝５０００ｘ

３Ｄｉｓｃｕｓｓｉｏｎ
ＤｕｅｔｏａｓｔｒｏｎｇｓｙｎｅｒｇｙｂｅｔｗｅｅｎＭｎａｎｄＦｅ，ｔｈｅ

ａｐｐｒｏｐｒｉａｔｅＭｎ４＋／Ｍｎ３＋ｒａｔｉｏｍｉｇｈｔｈａｖｅａｇｒｅａｔｅｆｆｅｃｔ
ｏｎｔｈｅｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＮＯｓｉｍｉｌａｒｔｏｔｈｅｒｅｓｕｌｔｓｔｈａｔｔｈｅ

ｃｏｅｘｉｓｔｅｎｃｅｏｆＭｎ２Ｏ３ａｎｄＭｎＯ２ｅｎｈａｎｃｅｄｔｈｅｏｘｉｄａ
ｔｉｏｎｏｆＮＨ３ａｎｄｃｏｎｔｒｉｂｕｔｅｄｔｏｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃｒｅａｃｔｉｏｎａｔ

ｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ［３５］．ＩｔｆｏｌｌｏｗｓＬａｎｇｍｕｉｒＨｉｎｓｈｅｌｗｏｏｄ
ｍｅｃｈａｎｉｓｍａｔｌｏｗｅｒｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ．ＴｈｅＳＣＲｒｅａｃｔｉｏｎ
ｃａｎｂｅａｐｐｒｏｘｉｍａｔｅｌｙｄｅｓｃｒｉｂｅｄａｓ：ＮＨ３（ｇ）ＮＨ３

１７５第６期　　　　　　　　高蕊蕊等：制备工艺对ＭｎＦｅ／ＺＳＭ５催化剂在ＮＨ３选择催化还原ＮＯ反应中催化性能的影响



（ａｄ），ＮＯ（ｇ）ＮＯ（ａｄ），Ｍｎ４＋Ｏ＋ＮＯ（ａｄ）→Ｍｎ３＋＋
ＮＯ２

－
，ＮＯ２

－＋ＮＨ３→Ｎ２＋Ｈ２Ｏ＋ＯＨ
－
，Ｍｎ３＋＋１／４Ｏ２→

Ｍｎ４＋＋１／２Ｏ［３４］．Ａｓｄｅｓｃｒｉｂｅｄｉｎｔｈｅｌｉｔｅｒａｔｕｒｅｔｈｅａ
ｂｉｌｉｔｙｏｆＦｅ３＋ｃａｔｉｏｎｔｏｏｘｉｄｉｚｅＮＯｔｏＮＯ２

－ｗａｓｍｕｃｈ
ｌｅｓｓｔｈａｎｔｈａｔｏｆＭｎ４＋．Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ，Ｆｅ３＋ｍｉｇｈｔｂｅｎｅｇ
ｌｅｃｔｅｄｉｆｔｈｅｒｅｗｅｒｅｓｏｍｅＭｎ４＋ｃａｔｉｏｎｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅ．Ｉｔ
ｉｓｇｅｎｅｒａｌｌｙｂｅｌｉｅｖｅｄｔｈａｔＮＨ３ｂｅｇｉｎｓｗｉｔｈＬｅｗｉｓａｃｉｄ
ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔａｔＮＨ３ＳＣＲｒｅａｃｔｉｏｎ，ｔｈｅｎ
ｔｈｅｃａｔａｌｙｔｉｃｄｅｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｅｉｓｏｃｃｕｒｒｅｄｕｎｄｅｒｔｈｅｌａｔ
ｔｉｃｅｏｘｙｇｅｎｏｒｏｔｈｅｒｓｕｒｆａｃｅｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓ．

４Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎ
Ａｓｄｅｓｃｒｉｂｅｄａｂｏｖｅ，ｔｈｅｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ

ｍａｙｐｌａｙａｎｉｍｐｏｒｔａｎｔｒｏｌｅｉｎｄｅｔｅｒｍｉｎｉｎｇｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙ．
ＴｈｅＭｎＦｅ／ＺＳＭ５ｃａｔａｌｙｓｔｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｔｈｅＣＰｍｅｔｈｏｄ
ｗｉｔｈｔｈｅＦｅ（ＮＯ３）３ｐｒｅｃｕｒｓｏｒａｎｄｃａｌｃｉｎｉｎｇｉｔａｔ３００℃
ｅｘｈｉｂｉｔｅｄｔｈｅｂｅｓｔＳＣＲａｃｔｉｖｉｔｙｗｉｔｈｉｎｔｈｅｓｃｏｐｅｏｆｔｈｅ
ｓｔｕｄｙ，ｗｈｉｃｈｃｏｕｌｄｂｅａｔｔｒｉｂｕｔｅｄｔｏｔｈｅｃｏｅｘｉｓｔｅｎｃｅｏｆ
ＭｎＯ２Ｍｎ２Ｏ３，ｔｈｅａｐｐｒｏｐｒｉａｔｅＭｎ

４＋／Ｍｎ３＋ ｒａｔｉｏａｎｄ
ｔｈｅｅｎｈａｎｃｅｄｒｅｄｏｘａｃｔｉｖｉｔｉｅｓ．Ｔｈｉｓｗａｓｐｒｉｍａｒｉｌｙｄｕｅ
ｔｏｔｈｅｂｅｔｔｅｒｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｓ，ｂｅｔｔｅｒｒｅｄｏｘ
ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ，ｔｈｅｌａｒｇｅｒｎｕｍｂｅｒａｎｄｓｔｒｏｎｇｅｒｉｎｔｅｎｓｉ
ｔｙｏｆａｃｉｄｓｉｔｅｓ，ｔｈｅｌａｒｇｅｒＳＢＥＴ，ａｎｄｍｏｒｅｓｕｒｆａｃｅａｄ
ｓｏｒｂｅｄｏｘｙｇｅｎ．Ｉｎｔｈｅｒａｎｇｅｏｆ１２０～３００℃，ＭＦＺ
ＣＰＮ３００ｅｘｈｉｂｉｔｅｄｍｏｒｅｔｈａｎ９０％ ＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ．
ＡｎｄｔｈｅＭＦＺＣＰＮ３００ｃａｔａｌｙｓｔｈａｄａｇｏｏｄｓｔａｂｉｌｉｔｙ．
ＭｎａｎｄＦｅｗｅｒｅｐｒｏｐｅｒｌｙｄｉｓｐｅｒｓｅｄｏｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓｕｒ
ｆａｃｅａｎｄｅｘｉｓｔｅｄｉｎｔｈｅｆｏｒｍ ｏｆａｍｏｒｐｈｏｕｓＭｎＯ２
Ｍｎ２Ｏ３ａｎｄＦｅ２Ｏ３，ｗｈｉｃｈｗａｓｄｅｔｒｉｍｅｎｔａｌｔｏｔｈｅｌｏｗ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＳＣＲｏｆＮＯｘ．Ｔｈｅｐｒｅｓｅｎｃｅｏｆｓｕｒｆａｃｅｎｉ
ｔｒａｔｅｓｐｅｃｉｅｓｕｎｄｅｒｍｏｄｅｒａｔｅｃａｌｃｉｎａｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｍａｙ
ｐｌａｙａｆａｖｏｒａｂｌｅｒｏｌｅｉｎｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅＳＣＲｏｆ
ＮＯｘｗｉｔｈＮＨ３．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅｍｅｃｈａｎｉｓｍｏｆｅｎｈａｎｃｉｎｇ
ａｃｔｉｖｉｔｙｔｈｒｏｕｇｈｎｉｔｒａｔｅｓｐｅｃｉｅｓｉｓｓｔｉｌｌｐｏｏｒｌｙｕｎｄｅｒｓｔｏｏｄ
ａｎｄｍｕｓｔｂｅｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄｉｎｆｕｔｕｒｅｒｅｓｅａｒｃｈ．Ｔｈｉｓｃａｔａ
ｌｙｓｔｗａｓｍａｄｅｕｐｏｆｃｌｏｓｅｌｙｐａｃｋｅｄｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｉｔｈｒｅｇｕ
ｌａｒｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙ．Ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｅｒｅｒｅｌａｔｉｖｅｌｙ
ｕｎｉｆｏｒｍａｎｄｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓｗｅｒｅｍａｉｎｌｙ
ｃｏｍｐｏｓｅｄｏｆａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｘｙｇｅｎｓｐｅｃｉｅｓ．
Ａｃｋｎｏｗｌｅｄｇｅｍｅｎｔｓ：

ＴｈｉｓｗｏｒｋｉｓｆｉｎａｎｃｉａｌｌｙｓｕｐｐｏｒｔｅｄｂｙｔｈｅＮａｔｉｏｎａｌ
Ｎａｔｕｒａｌ Ｓｃｉｅｎｃｅ Ｆｏｕｎｄａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｈｉｎａ （Ｎｏ．
２１０７３１３１），ＳｔａｔｅＫｅｙＬａｂｏｒａｔｏｒｙＢｒｅｅｄｉｎｇＢａｓｅｏｆ

ＣｏａｌＳｃｉｅｎｃｅａｎｄＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙＣｏｆｏｕｎｄｅｄｂｙＳｈａｎｘｉ
ＰｒｏｖｉｎｃｅａｎｄｔｈｅＭｉｎｉｓｔｒｙｏｆＳｃｉｅｎｃｅａｎｄＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，
ＴａｉｙｕａｎＵｎｉｖｅｒｓｉｔｙｏｆＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙ（Ｎｏ．ＭＫＸ２０１３０１）
ａｎｄｔｈｅＫｅｙＴｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓＲ＆ＤＰｒｏｇｒａｍ ｏｆＳｈａｎｘｉ
ＰｒｏｖｉｎｃｅｏｆＣｈｉｎａ（Ｎｏ．２０１４０３１３００２２）．

Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅｓ：

［１］　ａ．ＢｏｓｃｈＨ，ＪａｎｓｓｅｎＦ．Ｆｏｒｍａｔｉｏｎａｎｄｃｏｎｔｒｏｌｏｆｎｉｔｒｏ
ｇｅｎｏｘｉｄｅｓ［Ｊ］．ＣａｔａｌＴｏｄａｙ，１９８８，２（４）：３６９－３７９．
ｂ．ＺｏｎｇＹｕｅ（宗 癑），ＬｉＭｅｎｇｌｉ（李孟丽），ＹａｎｇＸｉａｏ
ｌｏｎｇ（杨晓龙），ｅｔａｌ．Ｒｕｓｕｐｐｏｒｔｅｄｏｎｆｏａｍｅｄａｌｕｍｉｎｕｍ
ａｐｐｌｉｅｄｉｎｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｃａｔａｌｙｔｉｃｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆ
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２７５ 　　　　　　　　　　　　　　分　　子　　催　　化　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第２９卷　



２８（２）：１５７－１６４．
［３］　ａ．ＦｅｄｅｙｋｏＪＭ，ＣｈｅｎＢ，ＣｈｅｎＨＹ．Ｍｅｃｈａｎｉｓｔｉｃｓｔｕｄｙ

ｏｆｔｈｅｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｍｅｔａｌｅｘ
ｃｈａｎｇｅｄｚｅｏｌｉｔｅＳＣＲｃａｔａｌｙｓｔｓ［Ｊ］．ＣａｔａｌＴｏｄａｙ，２０１０，
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ｐｒｅｔｒｅａｔｍｅｎｔ［Ｊ］．ＡｐｐｌＣａｔａｌＢ：Ｅｎｖｉｒｏｎ，２０１３，１３８／
１３９：３７３－３８０．

［５］　ＳｕｉｂＳＬ．Ｍｉｃｒｏｐｏｒｏｕｓｍａｎｇａｎｅｓｅｏｘｉｄｅｓ［Ｊ］．ＣｕｒｒＯｐｉｎ
ＳｏｌＳｔａｔｅ＆ＭａｔｅｒＳｃｉ，１９９８，３（１）：６３７０．

［６］　ＰｅａＤＡ，ＵｐｈａｄｅＢＳ，ＳｍｉｒｎｉｏｔｉｓＰＧ．ＴｉＯ２ｓｕｐｐｏｒｔｅｄ
ｍｅｔａｌｏｘｉｄｅｃａｔａｌｙｓｔｓｆｏｒｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｅｌｅｃｔｉｖｅｃａｔａｌｙ
ｔｉｃｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＮＯｗｉｔｈＮＨ３：Ｉ．Ｅｖａｌｕａｔｉｏｎａｎｄｃｈａｒａｃ
ｔｅｒｉｚａｔｉｏｎｏｆｆｉｒｓｔｒｏｗｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｍｅｔａｌｓ［Ｊ］．ＪＣａｔａｌ，
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ｔｅｎｔ：Ｉ．Ｒｅｌａｔｉｏｎｓｂｅｔｗｅｅｎａｃｔｉｖｅｓｉｔｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅａｎｄｃａｔａ
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ａｍｍｏｎｉａ［Ｊ］．ＡｐｐｌＣａｔａｌＢ：Ｅｎｖｉｒｏｎ，２００８，７９（４）：
３４７－３５５．

［１２］ＬｏｎｇＲＱ，ＹａｎｇＲＴ，ＣｈａｎｇＲ．Ｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｅｌｅｃ
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制备工艺对 ＭｎＦｅ／ＺＳＭ５催化剂在 ＮＨ３选择催化
还原 ＮＯ反应中催化性能的影响

高蕊蕊，娄晓荣，白文君，牟文涛，李　哲

（太原理工大学 化学化工学院，山西 太原０３００２４）

摘要：分别采用共沉淀法和浸渍法、不同铁前驱物以及不同焙烧温度等研究了制备工艺对ＭｎＦｅ／ＺＳＭ５催化剂的
结构、化学组分及ＮＨ３ＳＣＲ活性的影响．结果显示，当采用 Ｆｅ（ＮＯ３）３作为 Ｆｅ前驱物，并用共沉淀法制备、
３００℃焙烧条件下得到的ＭＦＺＣＰＮ３００样品低温活性最优，在１２０℃时，其 ＮＯ的转化率达到９６．７％，１２０～
３００℃范围内ＮＯ转化率始终保持在９５％以上．同时利用ＸＲＤ、ＮＨ３ＴＰＤ、ＸＰＳ、ＳＥＭ、ＴＥＭ、氮吸附等手段对催
化剂结构、晶相、酸位、锰铁氧化物的化学形态及表面的形貌特征进行表征分析．结果表明锰铁氧化物分别以
ＭｎＯ２Ｍｎ２Ｏ３和Ｆｅ２Ｏ３的形式高度分散于催化剂表面，特别是当Ｍｎ

４＋／Ｍｎ３＋比例为１．２５４时，有较强的表面中强酸
和较多的酸位数，从而增加了ＮＨ３的吸附能力，提高ＮＯ的转化率．
关键词：ＭｎＦｅ／ＺＳＭ５；氮氧化物；选择性催化还原；ＭｎＯ２Ｍｎ２Ｏ３
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