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摘要  选择性催化还原法(SCR)脱硝催化剂在实际运行过程中会同时发生热失活和化学失活.

本文采用不同的焙烧温度模拟催化剂长时间运行所受到的高温影响, 制备了碱热联合失活的

催化剂, 采用 X 射线衍射(XRD)、扫描电子显微镜(SEM)、原位红外漫反射光谱(DRIFT)、N2

吸附脱附、X 射线光电子能谱(XPS)等方法对失活前后的催化剂进行了表征, 并测试了催化剂

样品的脱硝效率. 结果表明, 处理温度为 600 和 700℃时, 碱热联合失活的催化剂的脱硝效率

(80.7%和 75.8%), 明显低于热失活的催化剂(87.9%和 85.9%). 高温会引起催化剂烧结和酸性位

改变, 从而导致催化剂比表面积下降和 Brønsted 酸性位弱化, 引起催化剂的失活. 碱金属的沉

积会改变催化剂的酸性位, 引起 Brønsted 酸性位的弱化, 进一步加剧催化剂的失活. 研究还发

现, 碱金属的沉积会增加催化剂的热稳定性, 阻碍高温条件下催化剂中锐钛矿相 TiO2 向金红

石相的转变.  
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氨气选择性催化还原法 (NH3-SCR)是一种有效

控制电厂烟气 NOx 排放的方法, 该工艺利用 NH3 在

催化剂的作用下与 NO, NO2和 O2反应生成 N2和 H2O, 

达到去除烟气中 NOx 的目的, 在燃煤电厂等固定源

中得到大规模的采用 [1,2]. 催化剂是氨气选择性催化

还原法的核心, 已经得到广泛商业使用的 NH3-SCR

催化剂主要是 V2O5-WO3/TiO2
[3], 其中 V2O5 是 SCR

催化剂中主要的活性物质; WO3是助催化剂并可以提

高催化剂的热稳定性; TiO2 是催化剂的载体, 使用的

是锐钛矿型 TiO2, 可以提供较大的比表面积并且对

SO2 有很强的抵抗能力[4]. 一般认为, V2O5-WO3/TiO2

催化下的 NH3-SCR 反应按照 Eley-Rideal(E-R)机理进

行. Topsøe 等人[5]采用原位红外光谱和在线质谱研究

了 V2O5/TiO2催化剂上 NH3-SCR反应机理, 认为催化

剂中存在的 Brønsted 酸性位(V5+==OH)在反应中起主

要作用, NH3 首先被 Brønsted 酸性位吸附形成–NH4
+, 

继而 H 转移到 V5+==O 上形成 H–O–V4+, 同时–NH4
+失

去 H 形成–NH3
+; –NH3

+与气相 NO 结合形成–NH3+NO, 

然后分解成 N2 和 H2O; 而产生的 H–O–V4+则被 O2 氧

化重新形成 V5+==O. 商业应用的 SCR 催化剂主要有

蜂窝式、平板式和波纹式 3 种型式, 蜂窝式和平板式

催化剂在燃煤电厂中应用较多[3,6]. 

与其他催化剂一样, SCR 催化剂在使用过程中会

出现活性下降的现象. SCR 催化剂的失活原因可分为

3 类: 物理失活、化学失活和热失活[7]. 物理失活一

般指烟尘积聚在催化剂的通道中引起堵塞以及烟气

长期冲刷下导致的催化剂破损 . 化学失活主要指烟

气的杂质元素与催化剂的活性位发生反应 , 改变活
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性位的结构; 或者杂质元素沉积在催化剂上, 堵塞催

化剂的孔结构. 碱金属、碱土金属、铅等重金属和 P, 

Cl 等都可以引起 SCR 催化剂的化学失活[8~11]. 另外, 

烟气中的 SO2在 O2存在下转变为 SO3, 继而与烟气或

者催化剂中的物质反应 , 生成的硫酸盐沉积在催化

剂表面 , 也会引起催化剂活性的下降 [12]. 已有的研

究发现, 碱金属对活性位的结构影响很大, 少量的碱

金属沉积即可引起催化剂活性的明显下降[8,11]. 热失

活指催化剂在高温下出现烧结和锐钛矿晶型转变 , 

从而引起催化剂比表面积和活性的下降[13].  

目前, 对 SCR 催化剂失活的研究多集中在化学

失活, 特别是碱金属引起的失活 [8,10,11], 关于热失活

的研究相对较少. SCR 催化剂中的 TiO2 使用的是锐

钛矿型, 处于热力学的不稳定状态, 高温下会向金红

石相转变[13]. 虽然 SCR 催化剂的运行温度相对较低

(300~400℃), 但由于实际的使用时间很长 , 一般需

在 24000 h以上; 另外, SCR催化剂在运行中, 因锅炉

负荷的变化会引起烟气温度的波动 , 会出现瞬时超

过 400℃的现象, 因此, SCR 催化剂在长期的运行中

出现热烧结和晶型转变的可能性很大 [13]. Madia 等

人[14]发现 V 的含量对 SCR 催化剂热失活有很大影响, 

V 的含量越高, 催化剂的热稳定性越差. Casanova 等

人[15]研究了稀土元素对 SCR 催化剂的改性, 发现部

分稀土元素可以和游离的 V2O5 螯合, 从而增加催化

剂的热稳定性. 在 SCR 催化剂的使用过程中, 烟气

中的碱金属沉积在催化剂表面的现象较为普遍 , 并

引起催化剂活性的下降 , 但碱金属的沉积对催化剂

热失活的影响目前仍不清楚 . 为了更好地了解实际

运行情况中 SCR 催化剂的失活机理, 本文制备了碱

热联合失活催化剂、热失活催化剂和碱中毒催化剂, 

比较了不同失活方式的催化剂活性, 并采用 X 射线

衍射(XRD)、扫描电子显微镜(SEM)、N2 吸附-脱附、

FT-IR、拉曼光谱、X 射线光电子能谱(XPS)和原位红

外漫反射光谱(DRIFT)等对失活前后的催化剂进行了

表征, 以进一步探寻催化剂的失活机理. 

1  实验 

(ⅰ) 失活催化剂的制备.  催化剂采用的是某厂

家生产的蜂窝式 SCR 催化剂, 通过 X 射线荧光光谱

(XRF) 测 得 其 主 要 成 分 的 质 量 百 分 比 为 : TiO2 

(86.28%), SiO2(3.81%), WO3(3.00%), CaO(1.56%)和

V2O5(1.38%). SiO2 和 CaO 应主要来自于为增加催化

剂的机械强度而添加的玻璃纤维等物质中 . 催化剂

被制成 4 孔×4 孔×5 cm 的长方体样品. 将新鲜催化剂

样品(Fresh)浸渍在 0.5%的 KNO3溶液中 60 min, 先在

120℃下烘干 2 h, 然后在 500℃下焙烧 3 h, 得到碱中

毒的催化剂样品 (J-0.5). 为了模拟实际运行情况中

SCR 催化剂长期处于较高温度对催化剂带来的影响, 

将新鲜的催化剂样品和碱中毒后的催化剂在 600, 

700 和 800℃空气氛围下分别焙烧 4 h, 得到热失活的

催化剂样品(R-600, R-700 和 R-800)和碱热联合失活

的催化剂样品(L-600, L-700 和 L-800).  

(ⅱ) 表征方法.  N2 吸附-脱附等温线测试使用

美国 Quantachrome 公司的 NOVA 1200e 型物理吸附

仪 , 样品先在 300℃下抽真空处理 3 h, 然后在

−196℃下测定, 采用 Brunauer-Emmett-Teller(BET)法

计算样品的比表面积. XRD 使用荷兰 PANalytical 公

司的 X’pert PROMPD 型 X 射线衍射仪, Cu Ka 射线. 

法国 HORIBA Jobin Yvon 公司的 LabRAM Aramis 型

拉曼光谱仪, 激发波长 532 nm, 扫描范围 200~1200 

cm−1, 扫描次数 32 次, 采集时间 2 s/次. 红外光谱在

德国 Bruker 公司的 Vertex 70 型傅里叶变换红外光谱

仪上进行, 扫描次数 32 次, 分辨率为 4 cm−1, 扫描范

围 400~4000 cm−1. SEM 采用日本 Hitachi 公司的

S-4800 型扫描电子显微镜 . XPS 采用美国 Thermo 

Fisher Scientific 公司的 ESCALAB 250 型光电子能谱

仪, 分辨率 0.050 eV. 原位-DRIFT 在配有原位漫反

射附件的德国 Bruker 公司 Vertex 70 型傅里叶变换红

外光谱仪上进行, 使用液氮冷却的 MCT 检测器, 扫

描范围 1000~2000 cm−1, 分辨率 4 cm−1, 扫描次数

100 次. 样品粉末先在 450℃下使用 N2 吹扫 45 min, 

而后降温至 150℃, 采集背景; 然后通入 5%NH3/N2 

15 min 后, 用 N2 吹扫 10 min 再采集光谱. 将 0.1 g 催

化剂样品在 HNO3 和 HF 中溶解后 , 使用美国

PerkinElmer 公司的 Optima 7000DV 型电感耦合等离

子体发射光谱仪(ICP-OES)测试样品中的钾含量.  

(ⅲ) 脱硝效率的测试.  采用自制的脱硝效率测

试装置对催化剂的脱硝效率进行测试. 装置分为 5 个

部分: 配气系统、流量控制和混合系统、固定床反应

器、烟气分析系统和尾气吸收系统. 固定床反应器采

用的是点加热式圆柱形不锈钢管 , 尺寸为 Φ62 

mm×700 mm. 催化剂样品用石英棉缠好后放入反应

器中. 采用德国 Testo公司的 Testo-350型烟气分析仪

在线分析进出口烟气中的 NO 和 O2 浓度. 测试条件: 
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空速 (SV)=7500 h−1(0.1 MPa, 273 K), C(NO)=700 

mg/m3, O2 体积分数 φ(O2)=3%, 氨氮摩尔比 n(NH3)/ 

n(NO)=1.00 或者 0.70, 以 N2 为载气 . 测试温度为

380°C, 稳定时间为 40 min. 催化剂样品的脱硝效率

由下面的公式计算得到:  

NO,in NO,out

NO,in

100%,


 
C C

x
C

 

式中, x 为催化剂的脱硝效率(%), CNO,in 为进口 NO 浓

度(mg/m3), CNO,out 为出口 NO 浓度(mg/m3).  

2  结果和讨论 

2.1  表征结果 

图1是催化剂样品的 XRD 图谱. 商业 SCR 催化

剂仅出现锐钛矿 TiO2的衍射峰, 表明 V2O5和 WO3在

载体上具有良好的分散性 . 催化剂在600和700℃焙

烧4 h 后仅显示出锐钛矿 TiO2衍射峰(图1(a)), 表明催

化剂样品的 TiO2载体晶型未发生改变. 但经过800℃

空气氛围下处理4 h 后, XRD 结果中出现了 CaWO4和

金红石 TiO2的衍射峰 , 表明在800℃下催化剂中的

WxOy 和含 Ca 的物质会发生固相反应形成 CaWO4, 

且催化剂中锐钛矿 TiO2开始向金红石相转变(图1(a)). 

采用谢乐公式根据锐钛矿 TiO2[101]面的半峰宽和峰

位置(2θ=25.29°, 25.27°, 25.34°, 25.34°)计算得到的

Fresh, R-600, R-700和 R-800中锐钛矿 TiO2晶粒尺寸

分别为23.7, 23.8, 26.1和52.2 nm. 可见, 随着处理温

度的增加, 锐钛矿 TiO2会发生烧结致使晶粒尺寸增

加. 与热失活后的催化剂一致, 经过600和700℃处理

后的碱热失活催化剂样品的 XRD 图谱没有发生明显

变化, 仍保持为锐钛矿 TiO2的衍射峰. 经过800℃处

理后的碱热失活催化剂中出现了 CaWO4的衍射峰 , 

但没有出现金红石的衍射峰, 表明 L-800样品的热失

活程度没有 R-800高 . 采用谢乐公式根据锐钛矿

TiO2[101]面的半峰宽和峰位置 (2θ= 25.35°, 25.30°, 

25.33°, 25.32°)计算得到 J-0.5, L-600, L-700和 L-800

中锐钛矿 TiO2晶粒尺寸分别为23.7, 23.7, 32.6和43.5 

nm, 可见经过碱处理后的催化剂在高温处理后 , 也

会出现烧结的现象.  

图2是 Fresh, J-0.5, R-800和 L-800催化剂样品的

SEM 结果. 与新鲜催化剂相比, 碱中毒催化剂的表

面颗粒分布未发生明显变化(图2(b)), 这与 XRD 的结

果一致. 但经过800℃处理后的催化剂样品颗粒聚集, 

粒径增加 , 发生了明显的烧结现象(图2(c)); 并且出

现立方体颗粒, 可能是金红石 TiO2
[16]. 碱浸渍后的

催化剂经800℃处理后, 其表面颗粒虽然出现了聚集

现象, 但聚集程度较低(图2(d)). 这与 XRD 的结果一

致 , 表明经过800℃处理后 , 热处理对 L-800的影响

要低于 R-800. 

不同处理方式催化剂样品的比表面积、孔容和平

均孔径测试结果见表 1. 在 600℃下处理 4 h 后, 催化

剂的比表面积已经开始出现下降 . 随着处理温度的

继续增加, 催化剂的比表面积急剧下降, 平均孔径也

出现明显的变化. 高温对 SCR 催化剂的孔结构影响

很大, 会引起比表面积的下降和孔径的改变. 样品的

平均孔径基本随处理温度的增加而增加 , 但需要注

意的是 R-800 样品的平均孔径要明显低于其他高温

处理的样品, 这可能与 R-800 中形成了新的微孔有关. 

Odenbrand 等人[17]也观察到催化剂的平均孔径随着 
 
 

 

图 1  催化剂样品的 XRD 谱图 
(a) 热失活样品; (b) 碱热失活样品 
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图 2 催化剂样品的 SEM 照片 
(a) Fresh; (b) J-0.5; (c) R-800; (d) L-800 

 

 
表 1  催化剂样品的比表面积、孔容和平均孔径 

样品 比表面积(m2/g) 孔容(cm3/g) 平均孔径(nm) 

Fresh 53.1 0.3104 11.7 

J-0.5 57.2 0.2954 10.3 

R-600 50.7 0.3040 12.0 

L-600 47.6 0.3178 13.4 

R-700 38.4 0.3058 15.9 

L-700 33.4 0.2733 16.3 

R-800 10.7 0.0722 13.4 

L-800 17.7 0.1802 20.3 

 
 

烧结程度的增加出现先增加后降低的现象 , 并认为

在高温下 V 晶体的烧结速度要高于 TiO2 的烧结速度, 

中孔中 V 晶粒尺寸的增加会使中孔转变为微孔, 从

而引起孔径的下降. 但此次实验在 XRD 结果中未检

测出明显归属于 V 的衍射峰, 这可能与催化剂中 V

含量较低以及 V2O5的衍射峰与 CaWO4的衍射峰部分

重叠等因素有关 . 而碱热失活后的催化剂孔径则随

处理的温度增加而增加, 在 800℃时并未出现下降的

现象 , 因此可以认为 L-800 的热烧结程度要低于

R-800, 这与 XRD 的表征结果一致. 

SCR 催化剂中 V 的价态会影响催化剂表面的氧

化还原能力 , 从而对催化剂的活性产生影响 [18]. 

Fresh, J-0.5, R-800 和 L-800 样品的 XPS 结果见表 2. 

与新鲜催化剂相比, 碱处理后的催化剂中 V 的结合

能未发生变化, 表明 K 的沉积不会明显影响催化剂

中 V 的价态. 但经过高温处理后, V 的结合能有较明

显的提高, 表明高温处理会使 V 向更高价态转变, 这

主要是因为催化剂中的 V 在高温下与 O2 发生反应所

致. V向高价态的转变会降低催化剂表面的还原能力, 

引起催化剂活性的下降 [18]. 另外 , 经过高温处理后 , 

催化剂中 Ti 的结合能变小, 表明 Ti 的结合能与催化

剂的烧结程度有关[19]. O 1s的测试结果表明催化剂中

含有化学吸附氧(Oα)和晶格氧(Oβ)两种形式, 高温处

理下, 催化剂中的 Oα与 Oβ的比值出现降低趋势, 表

明高温会导致催化剂的氧化性能增加[10,18]. 

图 3 是催化剂样品的红外光谱结果. 由于 SCR

催化剂中的钒含量比较低 , 钒基的峰在红外谱图中

一般比较微小, SCR 催化剂的红外光谱结果与锐钛矿 

表 2  催化剂样品中 Ti, V 和 O 的结合能(eV) 

样品 Ti 2p1/2 V 2p3/2 Oα Oβ Oα/Oβ 

Fresh 464.7 516.5 531.2 530.1 0.64 

J-0.5 464.5 516.5 531.3 529.9 0.64 

R-800 464.3 517.0 530.6 529.8 0.51 

L-800 464.4 516.8 530.9 529.8 0.55 
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图 3  催化剂样品的红外谱图 

TiO2 的红外光谱相似, 在 400~900 cm−1 范围内显示

出一个很宽的峰 [16]. 随着处理温度的增加 , 热失活

后的催化剂在 400~900 cm−1 范围内的光谱结果发生

了较大变化, 峰的形状逐渐变平缓并在 800℃处理下

分裂成 2 个峰, 这与 SCR 催化剂的烧结及在 800℃下

部分金红石的形成有关 [16]. 碱浸渍后的催化剂在经

过高温处理后 , 其红外谱图的变化趋势与热失活后

的催化剂变化趋势一致.  

图 4 是催化剂样品的拉曼光谱实验结果. 新鲜催

化剂在 394, 513在 635 cm−1处出现了 3个锐钛矿 TiO2

的拉曼峰; 在 1010 和 1027 cm−1 处附近出现了弱的

V=O 基的峰 ; 在 800 cm−1 出现的峰可以归属于

W-O-W[13,14]. 经过 600 和 700℃处理后催化剂的拉曼

光谱结果变化较小 , 但其锐钛矿的拉曼峰出现微小

的红移, 表明催化剂中 TiO2 粒子的聚集会导致其拉

曼峰位置出现红移 [20]. 经过 800℃处理后的催化剂, 

其拉曼光谱结果发生了较大的变化 , 这应与高温下

催化剂的烧结和部分锐钛矿向金红石的转变有关 . 

金红石 TiO2 会在 442 和 616 cm−1 出现拉曼峰[13], 

R-800 在 603 cm−1 附近出现的 1 个宽峰应该是锐钛矿

和金红石的峰重叠所致, 同样, 在 400 cm−1 附近出现

的宽峰也是两者的峰重叠所致. R-800 样品在 1020 和

1040 cm−1 处的微弱峰基本消失, 说明高温会导致表

面 V 的存在状态发生变化, 可能是 TiO2 的粒径增大

并将表面的 V 掩盖. 经过碱处理后的催化剂在高温

焙烧后, 其拉曼峰也出现了微小的红移. 800℃处理

后的碱浸渍催化剂拉曼峰与新鲜催化剂相比变化不

大, 仍保持为锐钛矿的拉曼峰, 表明碱浸渍后的催化

剂在 800℃时对热失活的抵抗能力要高于没有经过

碱浸渍的催化剂, 但是在 1020 和 1040 cm−1 处属于

V=O 的微弱峰也基本消失, 说明 TiO2 的烧结对 V 的

存在形式有很大影响. 结合 XRD, SEM, N2 吸附-脱附

和拉曼光谱结果, 可以认为, 钾的沉积会影响锐钛矿

TiO2 向金红石的转变, 这应该与钾和催化剂中 V 结

合并改变了 V 的结构有关. 已有研究发现, 催化剂中

V 对 TiO2 的晶型转变有很大的影响, 游离的 V2O5 会

促进 TiO2 向金红石转变, 当加入稀土元素后, 稀土

元素会与游离的 V2O5 螯合从而增加催化剂的热稳定

性[15]. 催化剂中的 K 可能在高温下与游离的 V2O5 反

应生成 KVO3, 从而增加了催化剂的热稳定性[21]. 

NH3 的吸附是 SCR 反应中的关键步骤. 催化剂

样品的原位-DRIFT 结果见图 5. 在吸附 NH3后, 新鲜

催化剂在 1437 和 1676 cm−1 处出现的峰可以归属于 

 
 

 

图 4  催化剂样品的拉曼光谱 
(a) 热失活样品; (b) 碱热失活样品 



 
 
 

    2014 年 9 月  第 59 卷  第 26 期 

2572   

 

图 5  催化剂样品的原位-DRIFT 结果 
(a) 热失活样品; (b) 碱热失活样品 

 
Brønsted 酸(V-OH), 而在 1597 cm−1 处出现的峰归属

于 Lewis 酸, 两者的峰强度基本一致[22]. 经过 600 和

700℃处理后的催化剂在这三处仍存在明显的峰, 但

1437 cm−1 处峰强度与 1597 cm−1 处的比值明显下降. 

而经过 800℃处理后的催化剂在 1437 cm−1 处的峰几

乎消失, 仅在 1676 和 1597 cm−1 处有微小的峰. 若用

1437 cm−1 处的峰强度与 1597 cm−1 处的比值来代表

催化剂中 Brønsted 酸和 Lewis 酸的相对含量[22](Fresh, 

R-600, R-700 和 R-800 的值分别为 0.95, 0.58, 0.56, 

0.22), 可以发现随着处理温度的增加 , 该比值逐渐

降低, 表明高温处理对 Brønsted 酸性位的影响较大. 

高温下, V-OH 会失去 H 从而形成 Lewis 酸[23]. 经过

碱金属处理后, 催化剂在 1437 cm−1 处的峰强度相对

1597 cm−1 处明显下降(J-0.5 的值为 0.26), 表明碱金

属的沉积对 Brønsted 酸性位的影响较大. K 会取代

V-OH 上的 H 形成 V-OK, 造成 Brønsted 酸含量的降

低. 高温和碱沉积都会导致 Brønsted 酸性位的弱化, 

从而引起催化剂的失活.  

2.2  脱硝效率测试结果 

催化剂样品在 380℃的脱硝效率测试结果见图 6. 

从图 6(a)中可以看出, 虽然热处理可以导致催化剂的

比表面积大幅下降 , 但其脱硝效率并未出现显著的

降低. 在 n(NH3)/n(NO)=1.00时, 经过 700℃处理后的

催化剂其脱硝效率为 85.4%, 相比新鲜催化剂(91.0%)

下降了 6 .1% ,  但比表面积相比新鲜催化剂下降

27.7%, 可见 SCR 催化剂比表面积的下降不一定会直

接导致其脱硝效率出现明显的下降 , 这与以往的研

究结果相一致[13]. 经过 800℃处理后的催化剂其脱硝

效率出现了明显下降, 在 n(NH3)/n(NO)=1.00 时, 脱

硝效率由 91.0%下降到了 77.2%, 表明 CaWO4和金红

石 TiO2 的生成是催化剂出现严重热失活的标志之一. 

但当 n(NH3)/n(NO)=0.70 时, 新鲜催化剂样品和热失

活样品的脱硝效率相差不大, 都在 65%左右. 可见, 

当催化剂失活时, n(NH3)/n(NO)仍对催化剂的脱硝效

率有较大影响. 从图 6(b)中可以看出, 碱浸渍后催化

剂的脱硝效率下降明显, 由 91.0%下降到了 72.6%, 

说明碱金属的沉积对催化剂活性的影响很大. 经过碱

浸渍后的催化剂经高温处理后 , 其脱硝效率都有一

定程度的上升. K 沸点较低(773℃), 高温可能会引起

K 的流失. 但采用 ICP-OES 测得 Fresh, J-0.5, L-600, 

L-700 和 L-800 中 K 的含量分别为 145, 1127, 1126, 

 
 

 

图 6  脱硝效率测试结果 
(a) 热失活样品; (b) 碱热失活样品 
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945 和 946 μg/g, 随着焙烧温度的增加, K 的含量有降

低的趋势, 但并不明显, 高温并未造成催化剂中 K 的

大量流失. 但高温可能会改变 K 在催化剂中结合形

式, 例如形成 KVO3 等, 从而使催化剂的活性有所提

高. 与未经碱浸渍的催化剂一样, 碱浸渍后的化剂的

活性随着处理温度的增加而降低 , 表明烧结程度越

高, 活性下降越明显. 但是, 同种温度处理下的碱热

失活催化剂的活性明显低于仅在高温下处理的催化

剂, 在 n(NH3)/n(NO)=1.00 时, L-600 和 L-700 的脱硝

效率分别为 80.7%和 75.8%, 低于 R-600 和 R-700 的

脱硝效率 (87.9%和 85.9%). 但 L-800 的脱硝效率

(76.7%)和 R-800 的脱硝效率(77.2%)差别较小, 说明

在 800℃时, 高温引起的热失活是催化剂失活的主要

原因. 综合以上结论, 可以认为, 催化剂在实际运行

过程中, 碱金属沉积应当是前期失活的主要原因; 但

随着运行时间的增加 , 热失活有可能会成为主要的

失活原因.  

3  结论 

高温会引起锐钛矿 TiO2 的晶粒尺寸增加和锐钛

矿 TiO2向金红石转变, 而且会形成 CaWO4等新物质, 

导致催化剂的比表面积下降 , 但是比表面积的降低

并不一定会导致催化剂活性的明显下降 . 高温还会

引起催化剂 Brønsted 酸性位的弱化, 对催化剂的活

性产生不利影响 . 高温下碱金属的沉积会弱化催化

剂的 Brønsted 酸性位, 并进一步加剧了催化剂的失

活. 催化剂在运行过程中, 碱金属沉积是催化剂前期

失活的主要原因; 但随着运行时间的增加, 热失活有

可能会成为催化剂失活的主要原因. 另一方面, K 会

在高温下与游离的 V2O5 反应形成 KVO3, 从而阻碍

了锐钛矿相 TiO2 向金红石相的转变. 因此, 碱金属

的沉积会在一定程度上提高催化剂的热稳定性. 
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The deactivation of De-NOx SCR catalyst by combining alkali doping 
and thermal treatment 
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Thermal and chemical deactivation processes can occur simultaneously during the operation of selective catalytic reduction (SCR) 
systems using De-NOx catalysts. The prolonged exposure of De-NOx catalysts to high temperature conditions was simulated using 
different calcination temperatures. Samples of different SCR catalysts combined with alkali/thermal deactivation were prepared and 
characterized by X-ray diffraction (XRD), scanning electron microscopy (SEM), in-situ DRIFT, N2 adsorption-desorption, and X-ray 
photoelectron spectroscopy (XPS), N2 adsorption-desorption. The NO conversion properties of the catalysts were also measured. The 
results showed that the NO conversion of the combined alkali/thermally deactivated catalyst was lower than that of the thermally 
deactivated catalyst when the calcination temperatures were 600 and 700°C, respectively. The use of high temperatures can lead to a 
decrease in the specific surface area of the catalyst and the weakening of its Brønsted acidic sites. The deactivation caused by the high 
temperature conditions was intensified by the accumulation of alkali metals, which led to the weakening of the Brønsted acidic sites on 
the surface of the catalyst. These results also indicated that the accumulation of alkali metals could enhance the thermal stability of the 
catalysts and hinder their transformation from anatase to rutile. 

SCR catalysts, combining deactivation, alkali metal, high temperature, acid site 
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