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Ｐｔ修饰和反应气氛对富铝 ＣｕＢｅｔａ分子筛
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摘要：富铝ＣｕＢｅｔａ分子筛具有优异的低温ＮＨ３ＳＣＲ性能，在汽车尾气脱硝中具有潜在的应用前景．我们考察了
Ｈ２Ｏ、ＣＯ２、丙烯等气氛对富铝 ＣｕＢｅｔａ分子筛 ＮＨ３ＳＣＲ反应性能的影响．发现 Ｈ２Ｏ会降低催化剂的低温活性，

ＣＯ２则提高低温活性，丙烯对中、低温活性均有明显抑制作用．固体
１３Ｃ核磁共振显示丙烯在分子筛上形成链状脂

肪烃积碳，导致催化剂的活性降低．Ｐｔ修饰使丙烯存在下低温 ＮＨ３ＳＣＲ活性有所提高，但在中高温度下会催化
ＮＨ３氧化产生大量的Ｎ２Ｏ和ＮＯ，从而降低了ＮＯ转化率．电子顺磁共振（ＥＰＲ）和紫外可见（ＵＶＶｉｓ）光谱研究表
明，Ｐｔ的引入使部分孤立铜离子转化为簇状多聚态铜离子，会进一步加剧高温ＮＨ３氧化反应的发生，进而降低了
催化剂的活性．
关键词：铂修饰；ＣｕＢｅｔａ催化剂；富铝Ｂｅｔａ分子筛；ＮＨ３ＳＣＲ；丙烯
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　　随着我国经济的发展，以煤和石油为代表的化
石能源消耗量大幅增加，产生的ＮＯｘ等污染物的排
放量显著增加，给人们的生活和健康带来了严重危

害．如何高效地脱除燃料尾气中的ＮＯｘ是治理当前
大气污染面临的重大难题．催化 ＮＨ３选择性还原

（ＮＨ３ＳＣＲ）是目前ＮＯｘ脱除最有效的途径
［１－２］．分

子筛类ＮＨ３ＳＣＲ催化剂具有较宽的活性温度区间、
较高的比表面积和水热稳定性，及金属活性中心高

度分散的特点，因而引起了人们的广泛关注［３］．在
以机动车为代表的移动源上，采用较成熟的喷入尿

素水溶液分解供氨技术，分子筛类 ＮＨ３ＳＣＲ催化
剂在柴油机车尾气处理中已取得了初步的商业化

应用［３－４］．
目前研究较多的分子筛包括 Ｙ、Ｂｅｔａ、ＺＳＭ５、

ＳＡＰＯ３４以及 ＳＳＺ１３，活性组分为 Ｃｕ、Ｆｅ等过渡
金属离子［５］．其中，ＣｕＺＳＭ５和ＣｕＳＳＺ１３催化剂
具有较好的催化活性，而具有八元环的 ＣｕＳＳＺ１３
和ＣｕＳＡＰＯ３４小孔分子筛催化剂具有优异的水热
稳定性，在高温水热处理后仍具有良好的ＮＨ３ＳＣＲ

性能［３，６－７］．Ｂｅｔａ分子筛较 ＺＳＭ５等分子筛具有相
对较大的１２元环孔道，人们发现ＣｕＢｅｔａ分子筛的
水热稳定性却高于相对较小 １０元环孔道的 Ｃｕ
ＺＳＭ５分子筛［８－９］．面对日趋严峻的环境问题，关
于汽车尾气ＮＯｘ的排放标准也日益严格，对较低温
度下，发动机冷启动及低负荷时尾气ＮＯｘ的排放也
有严格限制，因而对分子筛类催化剂的低温（＜２００
℃）ＮＨ３ＳＣＲ活性有了更高的要求

［１０－１１］．一般认为
在Ｃｕ分子筛催化剂上，孤立铜离子是催化剂的活
性中心，其数量直接关系到催化剂的低温活性［１２］．
我们发现无有机模板剂法合成的富铝 Ｂｅｔａ分子筛，
经Ｃｕ或 Ｆｅ离子交换后具有十分优异的低温 ＳＣＲ
性能，富铝Ｂｅｔａ分子筛中丰富的离子交换位，可负
载较高含量的孤立铜离子，因而在低温１５０℃的标
准ＮＨ３ＳＣＲ反应中即可达到近１００％ 的 ＮＯ转化
率［１３－１４］．然而，在实际工作状况下，机动车尾气中
存在一定量的烃类、ＣＯ２及 Ｈ２Ｏ等

［１５］，尤其是烃

类会竞争吸附在分子筛孔道，并导致催化剂上副反

应和积碳的发生，进而降低催化活性［１６－１８］．以 Ｐｔ，
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Ｉｒ等为代表的贵金属催化剂可以促进烃类 ＳＣＲ反
应的进行［１９－２０］，而目前对烃类存在条件下 Ｐｔ等贵
金属修饰分子筛催化剂的 ＮＨ３ＳＣＲ反应性能的研
究较少．我们研究了Ｈ２Ｏ、ＣＯ２、丙烯等存在条件下
对富铝 ＣｕＢｅｔａ催化剂的 ＮＨ３ＳＣＲ反应性能影响，
并进一步考察了丙烯存在条件下Ｐｔ修饰对富铝Ｃｕ
Ｂｅｔａ催化剂性能的影响，结合多种表征手段分析了
其中原因．

１实验部分
１．１催化剂制备

ＣｕＢｅｔａ催化剂的制备参考我们以前报道的方
法［１３］．以无有机模板剂法合成的富铝ＮａＢｅｔａ分子
筛（Ｓｉ／Ａｌ＝４，ＢＡＳＦ公司）为载体，将ＮａＢｅｔａ分子
筛分散到０．００６ｍｏｌ／Ｌ的醋酸铜（天津市大茂化学
试剂厂，分析纯）溶液中，在４０℃水浴中交换４ｈ．
过滤、洗涤后，将样品置于１１０℃烘箱中干燥６ｈ，
最后将所得粉末在马弗炉中５００℃焙烧４ｈ，经电
感耦合等离子体原子发射光谱（ＩＣＰＡＥＳ）测试得到
Ｃｕ含量为４％的Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂．

ＰｔＣｕＢｅｔａ催化剂制备：将所得Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ
４催化剂等体积浸渍于不同浓度的 Ｈ２ＰｔＣｌ６（阿拉
丁，分析纯）溶液，室温干燥２４ｈ后，于１１０℃烘
箱中烘干，５００℃焙烧４ｈ，经ＩＣＰＡＥＳ测试，分别
制得Ｐｔ含量为０．０３％的Ｐｔ（０．０３）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４，
０．３％的Ｐｔ（０．３）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４，０．８％的Ｐｔ（０．８）
Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂．
１．２催化剂表征

Ｘ射线衍射表征在ＲｉｇａｋｕＳｍａｒｔｌａｂＸ射线衍射
仪上进行，管电压４０ｋＶ，管电流１００ｍＶ，ＣｕＫα为
射线源，扫描速度为５°／ｍｉｎ，扫描范围２θ＝５°～
５０°．ＩＣＰＡＥＳ元素含量测定在ＰｅｒｋｉｎＥｌｍｅｒＯＰＴＩＭＡ
２０００分析仪上进行．紫外可见光谱（ＵＶＶｉｓ）在ＪＡＳ
ＣＯＶ５５０光谱仪上测定（其中参比样品为 ＢａＳＯ４）．
１３ＣＭＡＳＮＭＲ谱图在ＡｇｉｌｅｎｔＤＤ２５００ＭＨｚ固体核磁
共振波谱仪上采集，共振频率１２５．７ＭＨｚ．样品旋转
速率为１３ｋＨｚ，单脉冲采样，循环延迟时间为２ｓ，
扫描次数为６０００．电子顺磁共振（ＥＰＲ）测试是在
ＢｒｕｋｅｒＥＬＥＸＳＹＳＥ５００顺磁共振仪以上进行，采用Ｘ
波段，在－１７３℃低温下对样品进行扫描，微波频率
为９．４ＧＨｚ，中心磁场强度为２５００Ｇ．
１．３反应测试

ＮＨ３ＳＣＲ反应在常压固定床石英管（ｉ．ｄ．＝５

ｍｍ）中进行．粉末状催化剂压片成型后，粉碎成
０．４５０～０．２８０ｍｍ．ＣｕＢｅｔａ催化剂测试前在 Ｎ２中
５００℃处理６０ｍｉｎ，ＰｔＣｕＢｅｔａ催化剂在Ｎ２处理之
前用氢气在１５０℃还原６０ｍｉｎ．反应混合气组成为
５００ｐｐｍＮＯ，５００ｐｐｍＮＨ３，３００ｐｐｍＣ３Ｈ６，５％
Ｈ２Ｏ，１０％ ＣＯ２，１０％ Ｏ２（Ｎ２为平衡气，除注明外
反应气中 Ｏ２含量均为 １０％）．气体体积空速
（ＧＨＳＶ）为８００００ｈ－１．从１５０℃开始反应，程序升
温到指定反应温度，每个温度点等待一定时间反应

达到稳态后收集数据．反应前后的 ＮＯ浓度及 Ｎ２Ｏ
浓度由瑞士ＥＣＯＰｈｙｓｉｃｓＣＬＤ６０型氮氧化物分析仪
和德国 ＳｉｃｋＭａｉｈａｋＳ７１０型烟气分析仪在线检测．
ＮＯ转化率由以下公式计算：

ＮＯｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ％＝
ｃ（ＮＯ）ｉｎ－ｃ（ＮＯ）ｏｕｔ

ｃ（ＮＯ）ｉｎ
×１００％

“ｉｎ”和“ｏｕｔ”分别表示气体在反应管入口和出口位置．
ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂 ＮＨ３氧化实验中催

化剂的预处理与 ＮＨ３ＳＣＲ反应相同，反应气组成
为５００ｐｐｍＮＨ３、１０％ Ｏ２、Ｎ２平衡，气体体积空速
（ＧＨＳＶ）为８００００ｈ－１．在不同温度点反应达平衡
后，检测反应生产的ＮＯ、ＮＯ２及Ｎ２Ｏ浓度．

２结果与讨论
２．１ＣｕＢｅｔａ在不同气氛条件下的ＮＨ３ＳＣＲ性能
　　如图１所示，Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４具有优异的低温
标准 ＮＨ３ＳＣＲ反应性能，在 １７５℃即可达到近
１００％ 的 ＮＯ转化率．５％的水汽引入后，显著
降低了催化剂的低温活性，在１５０℃时ＮＯ转化率

图１Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４在不同气氛条件下ＮＨ３ＳＣＲ

催化性能图

Ｆｉｇ．１ＣａｔａｌｙｔｉｃｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｓｏｆＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ｕｎｄｅｒ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅａｃｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ
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下降约１０％，且催化剂的高温活性略有下降，Ｈ２Ｏ
与ＮＯ在Ｃｕ２＋上竞争吸附可能是导致低温活性下降
的主要原因［２１］．在此基础上引入１０％ 的 ＣＯ２，催
化剂的低温活性有明显提高而对高温活性并无显著

影响，可能由于酸性ＣＯ２气体的加入提高了低温条
件下ＮＨ３在催化剂上的吸附．单独引入丙烯后催化
剂的活性在整个反应区间内有很显著的下降，其

中，低温段活性的下降是由于丙烯的竞争吸附所

致，而在３５０℃出现的低谷可能归因于副反应积碳
的发生［１８，２２］．当Ｈ２Ｏ、ＣＯ２、丙烯都引入反应体系
后，ＮＯ转化率仅在低温段和３５０℃附近的中温段
有明显的下降，因此如何消除丙烯对 Ｃｕ（４．０）Ｂｅ
ｔａ４低、中温段ＮＨ３ＳＣＲ性能的影响，是获得宽温
窗范围内高效催化剂的关键．
２．１．１ＵＶＶｉｓ　　为了进一步考察 ＣｕＢｅｔａ４催化
剂活性组分在反应前后的改变，我们对反应前后的

催化剂进行了ＵＶＶｉｓ表征．如图２所示，在２００～
２５０ｎｍ之间的强吸收峰为Ｏ２→Ｃｕ２＋的电荷转移，

图２Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４反应前后紫外可见光谱图
Ｆｉｇ．２ＵＶＶｉｓｓｐｅｃｔｒａｏｆｆｒｅｓｈＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ａｎｄ

ａｆｔｅｒｒｅａｃｔｉｏｎｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ

是离子交换位上孤立２价铜离子物种的特征吸收
峰［２３］．当反应气氛中没有 Ｈ２Ｏ存在时，催化剂的
吸收峰未发生明显变化；有水存在反应后的催化

剂，在３３０ｎｍ左右还会出现一个较强的吸收峰，是
二聚或三聚铜离子的吸收峰［２３－２４］，此现象说明水

的存在可能会促进 Ｃｕ离子的迁移进而发生聚集，
但是催化剂中孤立铜离子含量仍占主导．
２．１．２固体１３ＣＭＡＳＮＭＲ　　烃类对分子筛催化剂
上ＮＨ３ＳＣＲ反应的影响，一般认为烃类会发生副
反应或积碳．为了进一步确认丙烯对 Ｃｕ（４．０）Ｂｅ

ｔａ４的ＮＨ３ＳＣＲ反应影响，我们对有丙烯存在反应
后的催化剂进行了１３ＣＭＡＳＮＭＲ表征，如图 ３所
示．１３ＣＭＡＳＮＭＲ谱图显示出３０ｐｐｍ的主峰及２４，

图３含丙烯反应后Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４的１３ＣＭＡＳＮＭＲ谱图

Ｆｉｇ．３１３ＣＭＡＳＮＭＲｓｐｅｃｔｒａｏｆＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ａｆｔｅｒ
ｒｅａｃｔｉｏｎｉｎｔｈｅｐｒｅｓｅｎｃｅｏｆＣ３Ｈ６

ａ）５００ｐｐｍＮＨ３＋５００ｐｐｍＮＯ＋５％ Ｈ２Ｏ＋１０％

ＣＯ２＋３００ｐｐｍＣ３Ｈ６；

ｂ）５００ｐｐｍＮＨ３＋５００ｐｐｍＮＯ＋３００ｐｐｍＣ３Ｈ６
Ａｓｔｅｒｉｓｋｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｓｐｉｎｎｉｎｇｓｉｄｅｂａｎｄｓ

３９ｐｐｍ处弱峰．其中３０ｐｐｍ的信号对应于脂肪烃
的ＣＨ２基团，３９ｐｐｍ对应为带支链的脂肪烃ＣＨ
基团，２４ｐｐｍ为末端连甲基的ＣＨ２基团

［２５］．这说
明丙烯在分子筛上发生聚合生成了积碳，且积碳为

链状脂肪烃类．其中，Ｈ２Ｏ、ＣＯ２和丙烯同时存在
反应条件下，峰强度较弱，说明积碳量较少，这与

在该条件下丙烯对催化剂 ＮＨ３ＳＣＲ反应性能影响
较小的结果一致．
２．２ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂ＮＨ３ＳＣＲ性能
　　我们考察了不同 Ｐｔ含量的 ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４
在Ｈ２Ｏ、ＣＯ２及丙烯存在条件下的 ＮＨ３ＳＣＲ性能．
结果如图４所示，加入 Ｐｔ之后，ＮＨ３ＳＣＲ活性在
１５０℃时均有所提高，ＮＯ转化率由 ６５％提高至
７５％～８０％．但随着温度升高到３００℃后却发生明
显下降，并且ＮＯ转化率随着Ｐｔ含量增加而下降更
明显．Ｐｔ（０．０３）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４在２００℃时ＮＯ转
化率达到１００％，之后随着温度升高 ＮＯ转化率大
幅度下降，３５０℃时 ＮＯ转化率下降至６５％，之后
基本保持稳定，６５０℃时ＮＯ转率为５０％．当Ｐｔ含
量进一步提高时，在中、高反应温度段，ＮＯ转化率
下降更为明显．Ｐｔ（０．３）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂
上，３００℃时 ＮＯ转化率下降到 ５７％，在 ６５０℃
时为４２％．Ｐｔ（０．８）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４与 Ｐｔ（０．３）
Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４相似．同时，由图４（Ｂ）可知Ｃｕ
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图４不同Ｐｔ含量ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４的ＮＨ３ＳＣＲ催化性能

Ｆｉｇ．４ＣａｔａｌｙｔｉｃｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅｓｏｆＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ｃａｔａｌｙｓｔｓｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔＰｔｃｏｎｔｅｎｔ
（Ａ）ＮＯＣｏｎｖｅｒｓｉｏｎ；（Ｂ）Ｎ２Ｏｙｉｅｌｄ．Ｒｅａｃｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ：５００ｐｐｍＮＨ３＋５００ｐｐｍＮＯ＋５％ Ｈ２Ｏ＋１０％ ＣＯ２＋３００ｐｐｍＣ３Ｈ６

（４．０）Ｂｅｔａ４中加入Ｐｔ后，反应过程中产生的Ｎ２Ｏ
会有显著增加，并且随Ｐｔ含量增加而增多．Ｎ２Ｏ的
产生一部分可能是来自于ＮＨ３ＳＣＲ过程中ＮＨ４ＮＯ３
分解［２６］，而另一部分可能是来源于 ＮＨ３被 Ｏ２氧
化［２７］，在Ｐｔ含量较高时尤为明显．为了验证 Ｐｔ修
饰之后中、高温活性降低是因为ＮＨ３氧化副反应的
发生，我们做了 Ｐｔ（０．８）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４的 ＮＨ３
氧化实验．如图５所示，在中、低温时，ＮＨ３氧化
主要产物为Ｎ２Ｏ，３００℃时 Ｎ２Ｏ浓度达到最高１４０
ｐｐｍ．当温度升到３５０℃时，ＮＨ３氧化的主要产物
变为ＮＯ，ＮＯ浓度随温度的升高而增加，６５０℃ ＮＯ
浓度达到了近 ２００ｐｐｍ，说明大量的ＮＨ３被氧化．

图５Ｐｔ（０．８）Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂氨氧化反应的产物分布
Ｆｉｇ．５ＰｒｏｄｕｃｔｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓｏｆＮＨ３ｏｘｉｄａｔｉｏｎｏｎＰｔ（０．８）

Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ｃａｔａｌｙｓｔ
Ｒｅａｃｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ：５００ｐｐｍＮＨ３，１０％ Ｏ２，

ｂａｌａｎｃｅｄｗｉｔｈＮ２，ＧＨＳＶ＝８００００ｈ
－１

在ＮＨ３ＳＣＲ过程中，ＮＨ３是ＮＯ的还原剂，如果大
量被消耗，则会使得 ＮＨ３ＳＣＲ反应中还原剂不足，
降低了ＮＯ的转化率．以上结果表明，Ｐｔ的加入会
使丙烯存在下 Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４的 ＮＨ３ＳＣＲ活性在
低温时有所提高，而在中、高温度下会有明显的下

降，并且随Ｐｔ含量增加下降更加明显，主要是由于
Ｐｔ催化了ＮＨ３氧化副反应的发生．
２．２．１ＸＲＤ　　不同Ｐｔ含量的ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催
化剂的ＸＲＤ表征如图６所示．可以看出，Ｃｕ（４．０）
Ｂｅｔａ４与含Ｐｔ的ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂均显示出
Ｂｅｔａ分子筛的特征衍射峰，没有ＣｕＯ或金属Ｐｔ的衍
射峰，说明Ｃｕ和Ｐｔ均以高度分散的状态存在于分
子筛上，在Ｐｔ修饰后的ＣｕＢｅｔａ分子筛晶体结构保
持不变．

图６ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂的ＸＲＤ谱图
Ｆｉｇ．６ＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ｃａｔａｌｙｓｔｓ
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２．２．２ＥＰＲ和 ＵＶＶｉｓ　　为了研究引入Ｐｔ之后Ｃｕ
（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂中 Ｃｕ聚集状态的变化，我们
对不同 Ｐｔ含量的 ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂进行
ＥＰＲ表征，如图７所示．一般认为只有孤立Ｃｕ２＋离
子会显示出 ＥＰＲ信号，图７中各个样品都有明显
的四重裂分峰，样品测得ｇ∥＝２．３９，ｇ⊥＝２．１０，

图７ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂的ＥＰＲ谱图
Ｆｉｇ．７ＥＰＲｓｐｅｃｔｒａｏｆｆｒｅｓｈＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４ｃａｔａｌｙｓｔｓ

Ａ＝１３３Ｇ，是孤立铜离子的特征裂分峰，这与文献
报道Ｃｕ离子交换Ｂｅｔａ分子筛的结果一致［２８］．加入
Ｐｔ之后，大体上 ＥＰＲ信号强度呈现下降，表明孤
立铜离子含量减少．
　　进一步的ＵＶＶｉｓ表征如图８所示，Ｐｔ加入后
谱线的基线随着Ｐｔ载量的增加而提高，在高Ｐｔ含

图８ＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４的紫外可见光谱图
Ｆｉｇ．８ＵＶＶｉｓｓｐｅｃｔｒａｏｆｆｒｅｓｈＰｔＣｕ（４．０）Ｂｅｔａ４

量时，在３００～５００ｎｍ区间表现更为明显，这可能
是Ｐｔ吸光所致．当Ｐｔ载量为０．０３％时，２２０ｎｍ附
近孤立铜离子的吸收峰并未发生显著改变．而 Ｐｔ
载量高于０．３％之后，３３０ｎｍ左右会出现一个较强
的吸收峰，即二聚或三聚铜离子的吸收峰２３－２４］，并

且随着Ｐｔ含量的增加，吸收峰强度明显增强，说明

Ｐｔ的加入会影响铜离子的聚集状态，使得部分孤立
铜离子转化为簇状多聚铜离子，这与 ＥＰＲ信号强
度降低的结果一致．结合 ＵＶｖｉｓ和 ＥＰＲ表征结果
与ＰｔＣｕＢｅｔａ催化剂的ＳＣＲ活性相关联，可以发现
孤立的铜离子可能是ＮＨ３ＳＣＲ反应的活性中心，Ｐｔ
加入除了自身会催化ＮＨ３氧化之外，也会导致多聚
铜离子增加而促进高温ＮＨ３氧化生成ＮＯ

［２９］，进而

降低了ＮＨ３ＳＣＲ催化活性．

３结论
富铝Ｃｕ（４．０）Ｂｅｔａ４催化剂在标准 ＮＨ３ＳＣＲ

反应条件下具有优异的催化性能，Ｈ２Ｏ的引入会降
低催化剂的低温活性，ＣＯ２可以提高催化剂的低温
活性．由于丙烯在活性中心上的竞争吸附、在分子
筛上积碳，单独丙烯存在条件下对催化剂的活性在

整个温度区间具有明显的抑制作用，Ｈ２Ｏ、ＣＯ２、丙
烯存在条件下催化剂的中、低温活性有显著下降．
固体１３Ｃ核磁共振显示，催化剂上丙烯主要生成链
状脂肪烃类积碳．Ｐｔ的加入可以减轻丙烯对催化剂
低温活性的影响，低温下 ＮＨ３ＳＣＲ活性有所提高，
但是在中、高温段会催化ＮＨ３氧化分别产生大量的
Ｎ２Ｏ和ＮＯ，反而降低了ＮＯ转化率．ＥＰＲ结合ＵＶ
Ｖｉｓ研究表明，Ｐｔ的引入使部分孤立的铜离子转化
为多聚簇状铜离子，进一步加剧了高温 ＮＨ３氧化
反应的发生，进而降低了催化剂的ＮＨ３ＳＣＲ活性．
致谢：感谢德国 ＢＡＳＦ公司 ＵｌｒｉｃｈＭüｌｌｅｒ博士和
ＭａｔｈｉａｓＦｅｙｅｎ博士提供富铝Ｂｅｔａ分子筛样品．
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