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酸性质对磷钨酸改性 CeO2 上 NH3 选择性催化还原 NO 性能影响
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摘摇 要: 分别制备了磷钨酸、磷酸、偏钨酸铵及磷酸+偏钨酸铵改性的 CeO2 催化剂,用于 NO 的 NH3 选择性催化还原反应

(NH3 鄄SCR),对酸改性的作用进行了研究。 结果表明,不同酸改性后的 CeO2 催化剂均含有弱酸和中强酸位,但酸量差别明

显,依次为:磷钨酸 / CeO2> 偏钨酸铵 / CeO2> 磷酸+偏钨酸铵 / CeO2> 磷酸 / CeO2。 由于磷钨酸改性的 CeO2 催化剂中 P 与 W
之间相互作用,导致磷钨酸 / CeO2 催化剂表面弱酸及中强酸含量较多,Ce 物种和 O 物种相对活跃,有利于 NH3 的吸附、活化

和 NH3 鄄SCR 反应的进行;因此,磷钨酸改性的 CeO2 催化剂活性最佳,在 225-450 益下 NO 转化率高于 90% 。
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Effect of acid property on selective catalytic reduction of NO with
ammonia over photungstic acid modified CeO2 catalyst

DUAN Yan鄄kang1, SONG Zhong鄄xian1, ZHANG Qiu鄄lin1,*, LIU Qi鄄xian1,
ZHANG Jin鄄hui1, ZHANG Teng鄄fei1, SUN Er鄄bo2

(1. Faculty of Environmental Science and Engineering, Kunming University of Science and Technology, Kunming摇 650500, China;
2. Sinope Group, Luoyang摇 471000, China)

Abstract: A series of CeO2 catalysts was modified with different acids including phosphotungstic acid (P鄄W),
phosphate acid (P), partial ammonium tungstate (W), and phosphate acid plus partial ammonium tungstate (P
+W); the effect of acid modification on the performance of CeO2 catalyst in the selective catalytic reduction of
NO with ammonia (NH3 鄄SCR) was then investigated. The results indicated that the CeO2 catalyst after acid
modification possesses abundant surface acid sites of weak鄄medium strength and the acid quantity of various
catalysts follows the order of P鄄W / CeO2> W/ CeO2> P+W/ CeO2 > P / CeO2 . Due to the interaction between P
and W species, the P鄄W / CeO2 catalyst modified with phosphotungstic acid exhibits high amount of weak鄄
medium surface acid sites and active Ce and O species, which may promote the adsorption and activation of NH3
and then enhance its catalytic activity in the NH3 鄄SCR of NO; over the P鄄W / CeO2 catalyst, the conversion of
NO keeps above 90% at 225-450 益.
Key words: acid modification; phosphotungstic acid; CeO2; selective catalytic reduction with ammonia; NO

removal

摇 摇 近年来,由于机动车保有量的持续快速增长和

化石燃料的大量燃烧,由此产生的氮氧化物(NOx)
导致了酸雨、光化学烟雾、臭氧层破坏和温室效应等

一系列环境问题,并使 NOx成为了主要的大气污染

物之一[1, 2]。 在探索去除 NOx的过程中,氨气选择

性催化还原 NOx(NH3 鄄SCR)被一致认为是最有前

景的脱除 NOx技术,并得到了广泛的研究和应用。
目前,商用 SCR 催化剂主要为 V2O5 鄄WO3(MoO3) /
TiO2,但由于其狭窄的温度窗口(300-400 益)、较高

的环境毒性以及高温(>400 益)时较差的选择性,已
不能满足当前对催化剂的高要求[3,4]。 因此,具有

高活性、性能稳定以及环境友好型的 SCR 催化剂的

研发已成为目前大气污染控制领域关注的焦点。
Ce 基催化剂在 NH3 鄄SCR 中表现出的良好性能

已得到广泛的关注和认可。 目前,有很多关于 Ce
基催化剂应用于 NH3 鄄SCR 的报道,包括 Mn鄄Ce /
TiO2

[5]、 CeO2 鄄WO3 / TiO2
[6]、 CeO2 / Al2O3

[7]、 Ce鄄
Ti[8] 等,都表明了 Ce 的添加对反应的积极作用。
虽然 CeO2 具有良好的氧化还原性能,但对于单一

的 CeO2 催化剂,其活性、抗中毒性能都有待提高。
通过研究发现,催化剂良好的氧化还原性能及表面

酸性的耦合在 NH3 鄄SCR 中扮演了重要角色,良好表

第 44 卷 第 10 期
2016 年 10 月

燃摇 料摇 化摇 学摇 学摇 报
Journal of Fuel Chemistry and Technology

Vol. 44 No. 10
Oct. 2016



面酸度很大程度决定催化剂低温活性[9]。 因此,对
CeO2 进行酸改性可以提高催化剂的 SCR 脱硝性

能。 Shan 等[10]报道了 Ce鄄W 催化剂由于表面酸含

量的增加导致该催化剂在 250 - 425 益 达到接近

100%的转化率。 李等[11] 发现,由于磷酸的加入,
Ce鄄P鄄O 催化剂表现出良好的活性及对 H2O 和 SO2

的抗性。 Si 等[12] 报道了酸的引入, 可使 CeO2 鄄
ZrO2 鄄NiO鄄SO2-

4 催化剂在 NH3 鄄SCR 反应中表现出

良好的活性和选择性。 可见酸的引入明显促进了

Ce 基催化剂在 NH3 鄄SCR 反应中的活性,其主要原

因在于催化剂表面酸性位点的增加,从而增强了

NH3 和 NO 的吸附及氧化能力,从而促进催化剂的

脱硝性能。 本课题组前期也对酸改性 CeO2 催化剂

用于 NH3 鄄SCR 反应过程进行了一些研究和探讨。
研究发现,固体酸(磷钨酸)修饰的氧化铈催化剂的

NH3 鄄SCR 反应活性与催化剂上的酸性质密切相

关[13],但对于催化剂表面酸性质和酸含量的变化对

NH3 鄄SCR 反应的影响仍需进一步研究。
本研究通过制备不同组成方式的磷钨酸改性

CeO2 催化剂,结合前期相关研究结果,进一步探讨

了酸改性 CeO2 催化剂上酸物种的组成方式对催化

剂上酸含量和表面酸性质的影响,并进一步研究了

其对 CeO2 结构性能的影响和催化剂上 NH3 鄄SCR
反应性能的影响。

1摇 实验部分
1. 1摇 催化剂的制备

将 Ce(NO3) 3·6H2O 和柠檬酸按照物质的量比

1 颐2的比例溶于 50 mL 去离子水中,待完全溶解后,
放入 80 益水浴加热搅拌,成胶后放入 80 益烘箱干

燥过夜,550 益 空气下焙烧 5 h,得到催化剂载体

备用。
用浸渍的方法分别将 H3PO4、偏钨酸铵、H3PO4

+偏钨酸铵及磷钨酸负载于 CeO2 载体,烘干、焙烧

后获得催化剂成品,分别记为:P / CeO2、W/ CeO2、
P+W/ CeO2、P鄄W / CeO2。
1. 2摇 催化剂的表征

XRD 表征:由德国布鲁克生产的 Bruker D8
Advance 测试,主要参数为 Cu 靶,管电压 40 kV,管
电流40 MA,步长0. 02毅,10毅 - 70毅扫描,扫描速率

6(毅) / min。
H2 鄄TPR 的测定:称量样品 50 mg,在 Ar 流量为

30 mL / min 条件下以 10 益 / min 升温速率升温至

400 益并保持40 min,然后降温至80 益,以10 益 / min

升温速率在 30 mL / min H2 / Ar(H2 = 5% )的条件下

升温至 900 益,检测器为 TCD。
NH3 鄄TPD:取样品 100 mg,以 10 益 / min 升温速

率在流量为 30 mL / min He 条件下升温至 400 益,保
持 40 min。 降温至 100 益,在 30 mL / min 流量的条

件下恒温吸附 2%NH3 / He 30 min,然后以10 益 / min
升温速率升温至 600 益,检测器为 TCD。

XPS 测试在 ULVAC PHI5000 Versa Probe 型电

子能谱仪上进行。 激发源为 Al K琢,抽真空(真空度

小于 8伊10-6 Pa)处理样品,在室温条件下采集图谱,
电子结合能用 C 1s(284. 8 eV)校准。

BET 的测定:用美国康塔公司(QUADRASORB
SI Automated Surface Area & Pore Size Analysizer)
比表面测定仪测定比表面积。 在 300 益下对样品抽

真空预处理 3 h,在-196 益下,以 N2 为吸附质进行

测量。
FT鄄IR 的测试在尼力高 5700 傅里叶红外光谱

仪上进行,采用溴化钾压片,测试采样光谱4 000 -
400 cm-1。
1. 3摇 催化剂的活性评价

催化剂的活性测试在固定床石英管( i. d. =
10 mm) 中进行。 模拟烟气体积分数为: 0. 06%
NO、0. 06% NH3、5% O2 和 10% H2O,N2 为平衡

气。 催化剂用量为 0. 4 mL,气体流量为400 mL / min
(气体流量由七星华创公司生产的 D08鄄1F 型质量

流量计控制)。 NO 和 NO2 的浓度通过烟气分析仪

(COM·J2KN)检测。 为避免不稳定的气流及温度

影响测试结果,活性测试均在达到反应温度 30 min
后进行,最终测试结果为三次测试的平均值。 活性

评价装置示意图见图 1。

图 1摇 实验装置示意图
Figure 1摇 Schematic diagram of the experimental apparatus
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2摇 结果与讨论
2. 1摇 XRD 表征

不同酸改性 CeO2 催化剂的 XRD 谱图见图 2。
由图 2 可知,所有催化剂均含有立方萤石相的 CeO2

(PDF:43鄄1002),纯的 CeO2 样品具有最高的 CeO2

含量,且较高的结晶度,所以峰强度明显较强。 相比

其他样品, P +W/ CeO2 样品结晶度最低。 在 P /
CeO2、W/ CeO2、 P + W/ CeO2 样品中均有明显的

WO3 结晶相,其中,P鄄W / CeO2 衍射峰强度最高,而
W/ CeO2 和 P+W/ CeO2 的 WO3 的衍射峰强度相对

较弱,这可能是磷钨酸作为前驱体在催化剂制备过

程中 P 物种与 W 物种之间特殊的相互作用导致 W
结晶度较高。 在 P / CeO2 中发现微弱的磷酸盐物种

衍射峰[14],而在 P+W/ CeO2 和 P鄄W / CeO2 样品中

并没有磷酸盐的衍射峰存在,可能是 P 物种含量较

低,也可能是由于 P 物种与 W 之间的相互作用,导
致 P 在催化剂中分散度较高,并没有形成明显的结

晶相。

图 2摇 不同催化剂的 XRD 谱图

Figure 2摇 XRD patterns of different catalysts
姻: CeO2; 音: WO3; 荫: silicate species

2. 2摇 BET 表征

表 1 为不同催化剂的物理化学性质。 由 XRD
的结果可知,在 P / CeO2 催化剂上检测到了磷酸盐

的存在,在 P鄄W / CeO2、W/ CeO2、W+P / CeO2 样品中

发现了 WO3 的物相,但含 W 物种催化剂的比表面

积并没有明显的改变,而磷酸的加入会显著降低催

化剂 P / CeO2 的比表面积,表明磷钨酸和偏钨酸铵

在 CeO2 表面分散性能良好,而磷酸改性 CeO2 催化

剂可导致其孔结构堵塞,从而使催化剂的比表面积

的减小。 由表 1 可知,P鄄W / CeO2 相比 P+W/ CeO2,
比表面积较大,可表明在磷钨酸改性 CeO2 和磷酸+
偏钨酸铵改性 CeO2 的催化剂中,P、W 两物种的存

在形式和 P鄄W / CeO2 不同。

表 1摇 不同催化剂的物理化学性质
Table 1摇 Properties of various CeO2 catalysts

Sample
ABET

/ (m2·g-1)
Acidity
(a. u. )

Ce3+ / (Ce3+

+Ce4+)

O琢 / (O琢+

O茁+O酌)
P鄄W / CeO2 13 664 0. 146 0. 350
W/ CeO2 15 312 0. 142 0. 281

W+P / CeO2 12 304 0. 221 0. 330
P / CeO2 6 239 0. 304 0. 242
CeO2 18 94 0. 170 0. 142

note: surface area ABET is determined from nitrogen adsorption
data by BET method; acidity is calculated from NH3 鄄TPD
profiles; surface atomic ratios of Ce3+ / (Ce3+ +Ce4+ ) and O琢 /
(O琢+O茁+O酌) are determined by XPS

2. 3摇 H2 鄄TPR 表征

图 3 为不同催化剂的 H2 鄄TPR 谱图。 由图 3 可

知,W/ CeO2、P鄄W / CeO2、P+W/ CeO2 在 626 益存在

明显的还原峰,应归结于对表面 Ce 的氧化物的还

原,而在 701 益所出现的强还原峰应归属为 WO3 物

种的还原,在 800 益以上的高温段的还原峰可归结

为体相 Ce 的氧化物对 H2 的消耗[15]。 在样品 P鄄W /
CeO2、P+W/ CeO2 中,可能是由于少量的 P 物种在

催化剂中分散性较好,所以并没有发现明显的 P 物

种的还原峰。 对于 P / CeO2,在 590 益较弱的还原峰

可归结为表面 Ce 的氧化物对 H2 的消耗,在 738 和

766 益两个明显的还原峰可归结为催化剂中磷酸盐

物种还原。 相对于纯 CeO2 的还原峰,P+W/ CeO2、
P鄄W / CeO2 和 W/ CeO2 的表面 Ce 的氧化物还原峰

向高温偏移,可能是由于 P、W 及 Ce 物种之间的相

互作用使得其还原温度升高。

图 3摇 不同催化剂的 H2 鄄TPR 谱图
Figure 3摇 H2 鄄TPR profiles of different catalysts

2. 4摇 NH3 鄄TPD 表征

NH3 鄄TPD 是用来确定酸性位点数量及表面固
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体酸强度分布的常用表征方法。 图 4 为不同催化剂

的 NH3 鄄TPD 谱图,所有催化剂在 100-400 益均出现

明显的脱附峰,表明均含有弱酸和中强酸,175 益处

的脱附峰归结为弱酸性位点上 NH3 的脱附,300 益
处可归结为中强酸性位点上 NH3 的脱附[16,17]。 由

表 1 可知,相对酸改性的 CeO2 催化剂,未改性的

CeO2 催化剂 NH3 脱附峰面积最小,表明其表面酸

性位点数量最少。 另外,磷钨酸改性的样品 P鄄W /
CeO2 在 100-400 益的脱附峰面积最大,表明其酸性

位点的数量相对其他催化剂较高。 只用磷酸改性的

样品 P / CeO2 在 400 益以下峰强度最弱,且其中强

酸的脱附温度明显向高温偏移,说明磷酸的加入增

加了催化剂表面酸强度,但也导致其表面弱酸及中

强酸含量减少。 表 1 列出了不同催化剂的酸含量,
其弱酸和中强酸总含量顺序为: P鄄W / CeO2 >W/
CeO2>P+W/ CeO2 >P / CeO2。 Gao 等[18] 研究表明,
催化剂表面较多的酸性位点有利于 NH3 在催化剂

表面的吸附,从而促进在 NH3 鄄SCR 反应。

图 4摇 不同催化剂的 NH3 鄄TPD 谱图
Figure 4摇 NH3 鄄TPD profiles of different catalysts

2. 5摇 FT鄄IR 表征

图 5 为不同催化剂的 FT鄄IR 谱图。 由图 5 可

知,谱图在 1 620-1 628 cm-1和3 450 cm-1的扭曲振

动及伸缩振动为 OH 物种。 对于 OH 物种的特征

峰,CeO2 样品的振动峰强度最弱且峰面积最小,是
由于 CeO2 表面酸性位点最少,而在相同的峰位置,
P鄄W / CeO2 峰强度最强、峰面积最大且向低波数偏

移,是由于该催化剂酸含量较多,这一结果和 NH3 鄄
TPD 所得出的结论一致。 对于样品 P鄄W / CeO2、P+
W/ CeO2 和 P / CeO2 在 1 070 cm-1 处有明显的振动

峰,表明催化剂中出现 P-O 物种[19],从振动峰的强

度来看,用磷酸作为前驱物制备的样品 P / CeO2 具

有最强的振动峰,P+W/ CeO2 次之,样品 P鄄W / CeO2

最弱,这可能是由于磷酸相对于磷钨酸中的 P 物种

在催化剂合成过程中更易于与 Ce、O 相互作用,形
成磷酸盐物种,也可能是 P+W/ CeO2和 P鄄W / CeO2

样品中 P 物种含量过低。 对于小于1 000 cm-1的振

动峰可归结于 O-W-O [20],说明在酸改性 CeO2 催

化剂中,固体酸很好地分布在催化剂的表面,与
NH3 鄄TPD 结果相符。

图 5摇 不同催化剂的红外光谱谱图
Figure 5摇 FT鄄IR spectra of different catalysts

2. 6摇 XPS 表征

不同催化剂的 XPS 谱图见图 6 和图 7。 图 6 为

Ce 3d 谱图,根据文献报道[21],Ce 3d 的光电子能谱

可分为两个系列的自旋鄄轨道多重谱线,分别标记为

u 和 v,其中,u 系列对应的 Ce 3d3 / 2有三个主要的特

征峰:u(900. 6-901. 0 eV)、u义(907. 5-907. 7 eV)和
u苁(916. 6-916. 9 eV),其中,v 系列对应的Ce 3d5 / 2

也有三个主要的特征峰:v(882. 2 -882. 6 eV)、v义
(889. 1-889. 3 eV)和 v苁(898. 2-898. 5 eV),这六个

峰均归为 Ce4+的特征峰,而 u忆(903. 5-904. 2 eV)和
v忆(885. 1-885. 8 eV)为 Ce3+ 的特征峰,其中,u忆为
Ce 3d3 / 2,v忆为 Ce 3d5 / 2。 从图 6 中 Ce 3d 谱图可以

看出,经酸改性的 CeO2 催化剂各个峰位不同程度

向高结合能偏移,可能是由于酸物种与 Ce、O 物种

间强的相互作用导致的。 为了进一步考察不同酸改

性 CeO2 催化剂对表面 Ce 物种的具体影响,故对不

同催化剂表面的 Ce3+比例进行计算,结果见表 1,由
表 1 可知,P / CeO2 催化剂具有较多含量的 Ce3+,而
P鄄W / CeO2 和 W/ CeO2 催化剂 Ce3+含量较低。

图 7 为 O 1s 谱图,由图 7 可知,谱图分为三个

明显的特征峰,这说明存在三种不同的 O 物种。 在

531. 3 - 532. 3 eV 处的特征峰可归结为表面氧

(O琢),在 529. 2-530. 3 eV 处的特征峰归属于晶格

氧(O茁),在 532. 7-533. 5 eV 处的特征峰归属于表
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面的水物种(Og) [22]。 由分峰谱图可知,纯的 CeO2

样品表面氧含量较低,经酸改性后,其表面氧含量不

同程度提高并出现新的氧物种,在 XPS 谱图中显示

出新的峰位即 Og (表面水物种),有文献报道指

出[23,24],催化剂表面的 OH 物种(来源于表面水物

种)可提高催化剂表面的酸性。 而 P / CeO2 样品在

O 1s 谱图中的各个峰明显向高结合能偏移,可归结

于 P 物种与 Ce 和 O 物种之间存在强的相互作用导

致的,这在 Ce 3d 谱图上也表现为酸改性催化剂中

Ce 物种的特征峰向高结合能偏移。 催化反应实质

为氧化还原反应,而表面氧能导致催化剂表面电荷

不平衡,提高了电子的转移能力,从而表现出良好的

氧化还原性能,因此,表面氧的含量对催化剂的催化

活性有着重要影响[25]。 表面氧比例统计数据见表

1 。表 面 氧 含 量 依 次 为 P 鄄 W / CeO2 ( 35. 0% ) >

P+W/ CeO2(33. 0% ) >W/ CeO2(28. 1% ) > P / CeO2

(24. 2% )> CeO2(14. 2% )。 由此可知,酸的添加不

同程度地提高了 CeO2 催化剂表面氧的含量。

图 6摇 不同催化剂的 Ce 3d XPS 谱图
Figure 6摇 Ce 3d XPS spectra of different catalysts

图 7摇 不同催化剂的 O 1s XPS 谱图
Figure 7摇 O 1s XPS spectra of different catalysts

2. 7摇 催化剂的 NH3 鄄SCR 活性

图 8 为不同酸浸渍的催化剂的 NH3 鄄SCR 反应

活性。 由图 8 可知,在 150-450 益纯 CeO2 显示出

较低的活性,在 350 益时, CeO2 具有最高的催化活

性且 NO 的转化率最大达到 54% 。 当引入固体酸

到 CeO2 催化剂,其催化活性明显增强。 其中,
P鄄W / CeO2表现出最好活性,催化剂的起活温度 t50
(NOx达到 50%的转化率时的温度)为 184 益,并且

在 225-450 益保持 90%以上的转化率。 而W/ CeO2

在 250 益达到 90% 以上转化率,但在低温阶段,其
活性明显低于 P鄄W / CeO2,且在 450 益活性开始出

现下降趋势。 然而,P / CeO2、P+W/ CeO2 活性明显

低于上述两种催化剂,完全转化温度明显滞后,其
中,P / CeO2活性最差,其起活温度 t50达到271 益,完
全转化温度达到 450 益。 不同酸浸渍的催化剂活性

差异较大,其催化活性顺序为: P鄄W / CeO2 > W/
CeO2> P+W/ CeO2> P / CeO2。

图 8摇 不同催化剂的 NH3 鄄SCR 活性
Figure 8摇 Activity of different CeO2 catalysts

in NH3 鄄SCR of NO
姻: CeO2; 荫: P鄄W / CeO2; 银: W/ CeO2;

茛: P+W/ CeO2; 音: P / CeO2

2. 8摇 SO2 对催化活性的影响

图 9 为模拟烟气中在 300 益含有 17. 5 mg / m3

3621第 10 期 段言康 等: 酸性质对磷钨酸改性 CeO2 上 NH3 选择性催化还原 NO 性能影响 摇



SO2 时催化剂 P鄄W / CeO2 的催化活性测试结果。 由

于柴油车在怠速运行条件下的温度为 250-340 益,
为了更模拟实际运行状况,选取催化剂在 300 益的

条件下考察 SO2 对 SCR 活性的影响。 催化剂在

300 益稳定反应 3 h 后,开始引入含 17. 5 mg / m3 SO2

的模拟烟气。 由图 9 可知,当通入 17. 5 mg / m3 SO2

后,P鄄W / CeO2 催化剂的 SCR 活性开始下降,经过

7 h后,NOx的去除率仍能达到 94. 7% 。 在停止通入

SO2 后,催化剂活性缓慢提高,经过 7. 5 h 后,NOx的

去除率恢复到 96. 5% 。 上述结果表明,SO2 对催化

剂影响较小,说明 P鄄W / CeO2 催化剂具有良好的抗

SO2 中毒性能。

图 9摇 SO2 对催化剂 P鄄W / CeO2 的 NH3 鄄SCR 活性的影响
Figure 9摇 Influence of SO2 on the catalytic activity

of the P鄄W / CeO2 catalyst in NH3 鄄SCR of NO

2. 9摇 讨论

由活性测试结果可知,P鄄W / CeO2 催化剂表现

出了最佳的活性,Zhang 等[26] 研究指出,较多含量

的 Ce3+将会增强催化剂的储氧释氧性能,从而增强

催化剂的氧化还原性能,有利于催化活性。 但由

XPS 结果可知,P鄄W / CeO2 表面 Ce3+含量明显较低,
由此可见,Ce3+的含量不是决定 P鄄W / CeO2 催化剂

NH3 鄄SCR 脱硝催化活性的关键因素。 样品P / CeO2

和 P+W/ CeO2 虽有较高的表面 Ce3+含量,但其表面

氧含量较少,且催化活性较差,可能是由于表面

Ce3+ 与磷酸形成磷酸盐,从而导致大部分Ce3+并不

能参与 Ce3+寅Ce4+储氧释氧的转换,使其氧空位的

数量减少,从而抑制催化剂的氧化还原性能,导致其

催化活性较差。 另外,催化剂活性与其比表面积密

切相关,研究表明,较大的比表面积有助于催化活性

提高[27],由 BET 的结果可知,磷酸的加入会在催化

剂中形成磷酸盐物种导致孔结构的堵塞,使比表面

积减小,且磷酸盐物种相对稳定,氧化还原性能较

差,因此,表现出较差的催化性能。 大量研究指出,
酸量的增加可促进 NH3 的吸附能力和 NO 的氧化

能力,从而提高催化剂的催化性能[26,28]。 由 NH3 鄄
TPD 可以看出,P鄄W / CeO2 和 P+W/ CeO2 催化剂,
虽然催化剂的组分相同,但是其酸含量以及酸的分

布(弱酸与中强酸)明显不同,说明 P 与 W 的不同

作用形式可导致不同酸量的形成。 对于 P鄄W / CeO2

和 W/ CeO2 催化剂,P鄄W / CeO2 具有较多数量的中

强酸,表明 P 的添加可使催化剂表面酸度增强。 而

P / CeO2 明显具有较多的中强酸。 由此可知,P 的引

入,可明显促进酸含量的增加,尤其是中强酸酸量。
P 的加入使催化剂表面酸度增加但总酸量减少,不
利于 NH3 鄄SCR 反应。 NH3 鄄TPD 和 FT鄄IR 都表明不

同催化剂酸含量具有明显梯度,且其酸含量的梯度

顺序与其催化活性梯度顺序完全相符。 综合上所

述,在磷酸、偏钨酸铵以及磷钨酸改性的 CeO2 催化

剂中,由于 P、W、和 Ce 物种的不同结合方式,导致

催化剂的氧化还原性能、酸含量及其分布不同,从而

导致催化剂的不同脱硝性能。

3摇 结摇 论
研究了不同性质的酸改性 CeO2 催化剂对 NH3 鄄

SCR 反应活性的影响,结果表明,磷钨酸改性的

CeO2 催化剂 P鄄W / CeO2 表现出最佳活性,在 225 -
450 益达到 90% 以上的转化率,且具有较好的抗

SO2 中毒性能。 同时 P鄄W / CeO2 中由于 P、W 物种

之间特殊的相互作用,使其表面具有较多弱酸及中

强酸性位点,不同催化剂酸含量与其催化活性成正

相关。 此外,丰富的表面氧物种和良好的氧化还原

性能,都有利于促进 NH3 鄄SCR 反应的进行。
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