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钴源对 Co/RPSA 催化剂催化分解 N2O 性能的影响
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摘　要：以硝酸钴、氯化钴、乙酸

钴为钴源，RPSA分子筛为载体，

通过浸渍法制备了 Co/RPSA系列

催化剂。采用 XRD、N2 物理吸

附 、 Pyridine-FTIR、 NH3-TPD、 H2-
TPR和 XPS等对催化剂进行表

征，使用固定床微型反应器研究

催化剂催化分解 N2O性能。结果

表明，钴物种以 Co3O4 形态存在于

催化剂中，钴源影响催化剂理化

性质 ，以氯化钴为钴源 ，即 Co/
RPSA(C)催化剂表面 Co3O4 物种

数量较多，Co2+活性位点数量较多，Lewis酸量较多，有较多的吸附氧，氧化还原性能较强，催化活性较好，N2O分解温度较

低， t10、 t50 和 t90 分别为 371、428和 485 ℃；而以乙酸钴为钴源，Co/RPSA(A)催化剂催化活性较差，N2O分解温度较高， t10、
t50 和 t90 分别为 454、531和 581 ℃。
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Effect of cobalt source on N2O decomposition performance of Co/RPSA catalysts
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Abstract:  Co/RPSA  catalysts  were  prepared  by  the  impregnation  method  using  RPSA  molecular  sieve  as  the  carrier  and
nitric cobalt,  chloride cobalt,  and acetic cobalt  as cobalt  sources.  The catalysts were characterized by XRD, BET, Pyridine-
FTIR,  NH3-TPD,  H2-TPR  and  XPS.  The  catalytic  performance  for  N2O decomposition  was  investigated  using  a  fixed-bed
microreactor.  The  results  indicated  that  cobalt  species  existed  in  the  form  of  Co3O4  in  the  catalysts.  The  cobalt  source
influenced the physicochemical properties of the catalysts. Specifically, the Co/RPSA(C) catalyst, using cobalt chloride as the
cobalt  source,  exhibited a  higher  quantity  of  surface Co3O4  species,  more Co2+ active sites,  a  greater  amount  of  Lewis acid,
more  adsorbed  oxygen,  and  stronger  redox  properties,  leading  to  better  catalytic  activity  with  a  lower  N2O decomposition
temperature. The temperatures at which 10%, 50% and 90% of N2O were decomposed (t10, t50 and t90) were 371, 428 and 485 ℃,
respectively. In contrast, the Co/RPSA(A) catalyst, using cobalt acetate as the cobalt source, showed poorer catalytic activity
and higher N2O decomposition temperatures, with t10, t50 and t90 recorded at 454, 531 and 581 ℃, respectively.
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氧化亚氮 (N2O)主要来源于硝酸和己二酸的

生产  [1−3]，具有较强的温室效应，全球变暖潜能值

是 CO2 的 310倍，严重破坏臭氧层 [4−5]。因此，减少

N2O的排放对保护环境十分重要。

N2O直接催化分解法是实现 N2O减排的有效

手段，该方法不需要外加还原剂，分解产物为无毒

无害的 N2 和 O2，环境友好。目前，公认的 N2O在

催化剂上的分解反应过程为[6]：

N2O+∗ → N2O∗ （1）

N2O∗ → N2+O∗ （2）

N2O+O∗ → N2+O2 （3）

O∗+O∗ → O2 （4）

N2O分子首先吸附在活性位点*，然后从催化

剂获得电子被活化 (式 (1))；活化的 N2O的 N−O键

断裂，释放 N2，形成吸附的活性氧 (式 (2))，这两步

称为 N2O的活化 ；最后 O*可通过 E-R机制 (式
(3))与气态 N2O分子结合，也可通过 L-H机制 (式
(4))与其他 O*结合，将电子转移到催化剂上，作为

O2 解吸。其中，式 (3)和式 (4)是主要步骤。

贵金属催化剂 [7−8]、金属氧化物催化剂 [9−10] 和分

子筛负载型催化剂 [11−13] 等均可用于 N2O直接催化

分解。贵金属催化剂价格昂贵，使用中易中毒 [14]；

金属氧化物催化剂 ，尤其是过渡金属氧化物

(Co3O4、NiO、MnO2、Fe3O4 等 )，金属阳离子的 d 电

子层容易失去或得到电子，催化剂活性较好，但活

性相差较大 [15−16]，如介孔结构的 NiO和 MnO2 催化

剂 活 性 较 差 ， 350 ℃ 时 ， N2O转 化 率 分 别 仅 为

63.3% 和 52.4%， Co3O4 催化剂活性较好 ， 350 ℃
时，N2O转化率 94.7%。Co3O4 催化剂活性较好，归

因于 Co3O4 不仅含有 Co3+↔Co2+的还原对，而且具

有较弱的 Co−O键键能，在低温下易形成氧空位[17]。

以纯氧化物为催化剂，催化剂用量较多，增加 N2O
减排成本。分子筛负载型催化剂以分子筛为载

体，氧化物为活性组分，分子筛的规整孔道和大比

表面积，能改变活性组分分散度和粒径大小，减少

活性组分用量，且分子筛与氧化物活性组分相互

作用对催化性能产生影响 [18]。Ghahri等 [12] 分别用

酸和碱处理的和未作任何处理的沸石分子筛为载

体，钴氧化物为活性组分，发现酸处理后，沸石分

子筛比表面积增加，钴物种平均粒径减小，钴负载

量为 1.5% 的催化剂催化活性较好，400 ℃ 时，N2O
转化率可达 100%。Zhang等 [18] 制备了 Co/SBA-15

催化剂，发现钴负载量为 30% 时，钴物种的分散度

较 高 ， 催 化 分 解 N2O的 活 性 较 好 ， 500 ℃ 时 ，

N2O转化率可达 100%。Biturini等[19] 制备了 Co/Fe-
ZSM-5和 Co/Fe-BETA催化剂，发现负载钴的催化

剂催化分解 N2O活性高于负载铁的催化剂，因为

Co-ZSM-5和 Co-BETA催化剂中存在 Co2+。Shen
等 [20] 以不同种类分子筛为载体，钴氧化物为活性

组分，制备了多种 Co/沸石催化剂，发现 Co/β-3%
催化剂的活性较好，表明载体的类型影响催化

剂的理化性质，进而影响催化剂的催化活性。Li
等 [21] 制备了一系列 Co-HZSM-5催化剂，发现催化

剂上存在多种钴物种协同催化分解 N2O。Kumar
等 [22] 研究钴和银的负载对 Pt/ZSM-5催化剂催化分

解 N2O的影响，发现 Co+Pt/ZSM-5催化剂的催化

活性较好，450 ℃ 时，N2O转化率可达 90% 以上。

RPSA分子筛的结构与 ZSM-5结构相似，但

RPSA分子筛由于磷的加入，抑制了分子筛骨架的

脱铝，分子筛的水热稳定较好。文献 [16] 显示钴基

氧化物催化分解 N2O活性较好，因此，本工作以

RPSA分子筛为载体，以钴氧化物为活性组分，采

用浸渍法制备 Co/RPSA催化剂，考察钴源对 Co/
RPSA催化剂催化分解 N2O性能的影响。 

1    实验部分 

1.1    Co/RPSA 催化剂的制备

采用浸渍法制备 Co/RPSA催化剂。按 Co与

RPSA分子筛质量比为 3:100的计量将三种钴盐

(乙酸钴，C4H6CoO4·4H2O，分析纯，国药试剂有限公

司；硝酸钴，Co(NO3)2·6H2O，分析纯，福晨 (天津)化
学试剂公司；氯化钴，CoCl2·6H2O，分析纯，阿拉丁

化学试剂有限公司)分别溶于去离子水中，再加入

适量 RPSA分子筛，常温下搅拌 2 h，静置 1 h后，

所得溶液在旋转蒸发仪中 60 ℃ 蒸干水分，120 ℃
干燥 2 h，马弗炉中 700 ℃ 焙烧 2 h (以 4 ℃/min的

速率升温)，得到钴负载量为 3% 的 Co/RPSA催化

剂，分别记为Co/RPSA(A)、Co/RPSA(N)和Co/RPSA(C)
(A、N和 C分别代表乙酸钴、硝酸钴和氯化钴 )。 

1.2    催化剂的表征

在 Rigaku D/max-2600/PC型 X射线衍射仪上

测量 X射线衍射图谱。Cu Kα为射线源，扫描电

压为 40 kV，电流为 120 mA，扫描步长为 0.02°，扫
描速率为 4(°)/min，扫描角度为 5°−80°。

在 Autosord-iQ型物理吸附仪上，将 0.15 g (40−
60目)，200 ℃ 真空预处理 2 h后的催化剂，在液氮
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中进行吸附，由 BET方程计算催化剂的比表面积。

NH3-TPD在 PJ-05TDC型微型固定床反应器

和 QIC-20型气体质谱仪上进行。0.15 g (40−60目)
催化剂 Ar氛围 500 ℃ 预处理 30  min后降温至

100 ℃，用 0.203% NH3/Ar气体恒温吸附 60 min，再
用 Ar吹扫至基线稳定，升温至 800 ℃ (10 ℃/min)
进行 NH3 脱附，并记录 NH3 信号变化。

Pyridine-FTIR在 TENSOR 27型红外光谱仪进

行测量。500 ℃ 真空预处理 30 min后降至室温的

催化剂，以 4 cm−1 的分辨率在 400−4000 cm−1 扫描

进行吡啶吸附并在规定温度 (50、100、150、200、
300 ℃)检测催化剂吡啶红外光谱。

H2-TPR使用的仪器和催化剂用量及预处理方

法与 NH3-TPD测试相同。催化剂完成预处理后降

至室温，将气体切换为 10% H2/Ar混合气体，待基

线稳定后，以 10 ℃/min，程序升温至 900 ℃，记录

H2 信号变化。

在装有 Mg Kα辐射源 ESCALAB 250型光电

子能谱仪进行 X射线光电子能谱测试。 

1.3    催化剂的活性评价

N2O催化分解用常压固定床微反应器进行测

试。催化剂用量为 0.4 g (20−40目)，反应气体组成

为 0.65% N2O、 0.86% O2、 98.49% Ar  (N2O和 O2 的

比例依据生产现场数据确定，并进行稀释，避免在

反 应 过 程 中 释 放 大 量 的 反 应 热 )， 流 量 为 80
mL/min。用带有 TCD检测器的 SP 3420型气相色

谱仪检测反应器进出口 N2O体积分数。 t10、 t50 和
t90 分别代表 N2O的转化率为 10%、50%、90% 时对

应的反应温度。N2O转化率按式 (5)计算：

x =
c0− c1

c0
×100% （5）

式中：x—N2O转化率，%；c0—进入反应器气体中

N2O体 积 分 数 ， μL/L； c1— 反 应 器 出 口 气 体 中

N2O体积分数，μL/L。 

2    结果与讨论 

2.1    XRD 表征

图 1为 Co/RPSA催化剂的 XRD谱图。由图 1
可知 ，Co/RPSA催化剂在 2θ 为 8.9°、 9.2°、 14.9°、
23.2°、29.4°和 45.6°处均出现了归属于 RPSA分子

筛的特征衍射峰 ，表明钴物种的负载未破坏

RPSA分子筛的骨架结构，但是归属 RPSA分子筛

特征衍射峰强度均有不同程度的减弱，由此可得

出钴物种的负载使 RPSA分子筛的结晶度变差；

Co/RPSA催化剂未检测到钴物种特征衍射峰，可

能原因是钴负载量较低且高度分散在 RPSA分子

筛表面及孔道中 [23]。为确定钴物种在催化剂中的

存在形态，制备了钴负载量为 10% 的催化剂，分别

记 为 Co(10)/RPSA(A)、 Co(10)/RPSA(N)、 Co(10)/
RPSA(C) (后文不再讨论 )，XRD测试结果显示在

2θ 为 31.3°、36.9°、59.4°和 65.2°处出现归属 Co3O4

尖晶石结构 (PDF#42-1467)的特征衍射峰 ，表明

Co物种以 Co3O4 形式存在于催化剂中。
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图 1    Co/RPSA催化剂的 XRD谱图
Figure 1    XRD patterns of Co/RPSA catalysts

  

2.2    N2 物理吸附表征

表 1为 Co/RPSA催化剂的 N2 物理吸附测试

结果。由表 1可知 ， RPSA分子筛比表面积为

371.01 m2/g，RPSA分子筛负载钴物种后，比表面积

减小，可能原因是分子筛孔道被钴物种堵塞，或者

部分孔道发生坍塌[18]。由表 1还可知， Co/RPSA(A)
催 化 剂 的 比 表 面 积 较 大 ， 为 346.14  m2/g， Co/
RPSA(C)催化剂比表面积较小，为 305.20 m2/g，表
明钴源影响钴物种在 RPSA分子筛上的粒径大小

和存在形态，影响 Co/RPSA催化剂的比表面积。
 
 

表 1    Co/RPSA 催化剂的 N2 物理吸附测试结果
Table 1    The N2 physical adsorption results of

Co/RPSA catalysts
 

Catalyst ABET/(m
2·g−1)

RPSA 371.01
Co/RPSA(A) 346.14
Co/RPSA(N) 333.83
Co/RPSA(C) 305.20

  

2.3    Pyridine-FTIR 和 NH3-TPD 表征

图 2为 Co/RPSA催 化 剂 的 Pyridine-FTIR谱

图。由图 2可知，50 ℃ 时，Co/RPSA催化剂在 1440、
1580、1610 cm−1 处的特征峰可归因于 Lewis酸位
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点的存在，1487 cm−1 处的特征峰可归因于 Lewis
酸和 Brønsted酸位点同时存在 [24−25]，在 1541 cm−1 处

未检测到归因于 Brønsted酸位点的存在 ，表明

Co/RPSA催化剂主要为 Lewis酸。随着温度升高，

归属于 Lewis酸峰强度都有明显减弱，150 ℃ 时，

归属于 Lewis酸位点的特征峰消失，表明各催化剂

以弱酸和中强酸为主。

 
 
 

1650 1600 1550 1500 1450 1400 1650 1600 1550 1500 1450 1400 1650 1600 1550 1500 1450 1400

A
bs

or
ba

nc
e

Wavenumber/cm−1

Co/RPSA(A)

100 ℃
200 ℃

200 ℃

150 ℃

150 ℃

50 ℃50 ℃

100 ℃

100 ℃

150 ℃

200 ℃

50 ℃A
bs

or
ba

nc
e

Wavenumber/cm−1

Co/RPSA(N)

A
bs

or
ba

nc
e

Wavenumber/cm−1

Co/RPSA(C)

图 2    Co/RPSA催化剂的 Pyridine-FTIR谱图
Figure 2    Pyridine-FTIR patterns of Co/RPSA catalysts

 

图 3为 RPSA和 Co/RPSA催化剂的 NH3-TPD
谱 图 。 对 NH3-TPD进 行 分 峰 ， RPSA分 子 筛 和

Co/RPSA催化剂均出现了分别归属于弱酸酸性位

(250 ℃ 以下)、中强酸酸性位 (250−400 ℃)和强酸

酸性位 (400 ℃ 以上)的三个 NH3 脱附峰 [26−27]，分峰

结果见表 2。
由图 3和表 2可知，RPSA 分子筛负载钴物种

后 ，一方面 ，Co/RPSA催化剂的酸强度增强 ，即

NH3 脱附温度向高温方向移动 ，表明钴物种与

RPSA 分子筛发生相互作用，改变了酸性位点周围

的电子云密度，导致酸强度发生变化 [28−29]；另一方

面，Co/RPSA催化剂酸量减少，可能原因是钴物种

覆盖了 RPSA 分子筛表面部分酸性位点和/或堵塞

了 RPSA 分子筛部分孔道，导致 NH3 探针无法接

触到酸性位点[ 29−30]。
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图 3    Co/RPSA催化剂的 NH3-TPD谱图

Figure 3    NH3-TPD patterns of Co/RPSA catalysts
 
 

表 2    Co/RPSA 催化剂的 NH3-TPD 结果
Table 2    NH3-TPD results of Co/RPSA catalysts

 

Catalyst Total area
Weak acid Medium acid Strong acid

t/℃ area t/℃ area t/℃ area
RPSA 1.43 209 1.25 303 3.32 490 3.15

Co/RPSA(A) 0.93 226 0.39 311 0.51 490 0.03
Co/RPSA(N) 1.33 216 0.43 302 0.48 502 0.42
Co/RPSA(C) 4.76 225 1.41 309 2.51 496 0.84

 

由图 3和表 2还可以看出，钴源对 Co/RPSA
催化剂的酸强度无显著影响，但对酸量和各种酸

的分布影响较显著，Co/RPSA(A)催化剂总酸量较

少，为 0.93，主要为弱酸和中强酸 (分别为 0.39和

0.51)，强酸数量极少，仅有 0.03；与 Co/RPSA(A)催
化剂相比，Co/RPSA(N)催化剂的酸量略有增加，

为 1.33，弱酸、中强酸和强酸数量相近，分别为

0.43、0.48和 0.42；Co/RPSA(C)催化剂酸量显著增

加，为 4.76，弱酸、中强酸和强酸数量分别为 1.41、
2.51和 0.84，以弱酸和中强酸为主。Pyridine-FTIR
测试结果显示 Co/RPSA催化剂主要为 Lewis酸，

氧作为一种典型的 Lewis碱，很容易附着在这些

Lewis酸位点上，从而进一步产生表面氧，表面吸

附氧数量越多，表明该催化剂氧空位数量越多，氧

第 53 卷第 6 期 董　浩 等：钴源对 Co/RPSA催化剂催化分解 N2O性能的影响   921  



空位可以激活吸附的氧，提供氧迁移的晶格位，形

成 高 活 性 的 亲 电 氧 [31−32]。 Pyridine-FTIR和 NH3-
TPD表征说明，Co/RPSA(C)催化剂的 Lewis酸较

多，为 4.76，能吸附较多的氧，形成较多的高活性

亲电氧，结合 N2O分解机理 [6] 可知，较多的高活性

亲电氧能够促进式 (3)和式 (4)的进行，改善催化

剂的催化活性；Co/RPSA(A)催化剂的 Lewis酸较

少，吸附氧的数量少，催化活性较差。 

2.4    H2-TPR 表征

图 4为 Co/RPSA催化剂的 H2-TPR谱图。由

图 4可知，Co/RPSA催化剂在 300−900 ℃ 均检测

到氢还原峰，对 Co/RPSA催化剂 H2-TPR谱图进行

分峰，得到三个还原峰，分别记为峰 a、峰 b和峰

c，分峰结果见表 3，峰 a归属于 Co3+→Co2+的还原，

峰 b归属于 Co2+→Co0 的还原，峰 c归属于 RPSA

分子筛中 Co2+离子的还原 [32−33]。由表 3可知，Co/
RPSA(C)催化剂峰 a和峰 b还原温度较低，表明其

低温时的氧化还原能力较强；峰 c的温度较高，表

明 Co2+离子以非常稳定的结构与 RPSA分子筛结

合[34]。
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Figure 4    H2-TPR patterns of Co/RPSA catalysts

 
 

表 3    Co/RPSA 催化剂的 H2-TPR 结果
Table 3    H2-TPR results of Co/RPSA catalysts

 

Catalyst
Temperature t/℃ Peak area

Co2+/Co3+peak a peak b peak c peak a peak b peak c

Co/RPSA(A) 485 550 730 0.81 1.99 0.57 3.16
Co/RPSA(N) 482 550 730 0.79 1.79 0.78 3.25
Co/RPSA(C) 428 503 709 0.47 0.85 1.31 4.60

 

由图 4和表 3看到，峰 a和峰 b的还原温度由

低 到 高 的 顺 序 为 Co/RPSA(C)、 Co/RPSA(N)和
Co/RPSA(A)， Co/RPSA(C)催化剂的峰 a、峰 b和

峰 c的还原温度较低分别为 428、503和 709 ℃，

Co/RPSA(N) 和 Co/RPSA(A)催化剂的峰 a、峰 b和

峰 c的还原温度较高 ，分别为 482(485)、 550和

730 ℃，表明 Co/RPSA(C)催化剂氧化还原性较好，

Co/RPSA(N) 和 Co/RPSA(A)催化剂氧化还原性较

差；由表 3还可以看出，Co/RPSA(A)催化剂峰 c还

原面积小，Co2+/Co3+的比值低，分别为 0.57和 3.16，
表明分子筛中的 Co2+离子数量较少，Co/RPSA(C)
催化剂峰 c还原面积较大，Co2+/Co3+的比值较高，

分别为 1.31和 4.60，表明分子筛中的 Co2+离子数量

较多。有报道认为 [35]，N2O分解的活性位点是

Co2+，Co2+在 N2O催化分解反应中提供电子促进

N−O键断裂生成 Co3+[18]，同时也会生成较多的活性

氧，促进式 (3)和式 (4)的进行 [6]，Co/RPSA(C)催化

剂 活 性 位 点 较 多 ， 催 化 分 解 N2O活 性 较 好 ，

Co/RPSA(A)催化剂活性位点较少，催化分解 N2O
活性较差。 

2.5    XPS 表征

图 5为 Co/RPSA催化剂 Co 2p 的 XPS谱图。

由 图 5可 知 ， Co/RPSA催 化 剂 的 Co  2p 谱 图 在

782.0和 797.6  eV附近出现归属于 Co  2p3/2 和 Co
2p1/2 的特征峰 [33]，且均伴有卫星峰出现，Co 2p1/2 和

Co 2p3/2 峰之间的结合能差∆E 在 16  eV附近 (见
表 4)[36]，接近 Co2+(16 eV)而不是 Co3+(15 eV)[37]，这表

明，钴主要以 Co(Ⅱ)形式存在，与 H2-TPR表征结果

一致。对 Co 2p3/2 特征峰进行分峰，分峰结果见表 4。
  

Co 2p1/2 Co2+ Co3+ Co 2p3/2Co/RPSA(A)
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图 5    Co/RPSA催化剂 XPS的 Co 2p 光电子能谱图
Figure 5    XPS spectra of Co 2p state of Co/RPSA catalysts
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表 4    Co/RPSA 催化剂 XPS 的 Co 2p 结果
Table 4    XPS results of Co 2p state of Co/RPSA catalysts

 

Catalyst
Binding energy of Co 2p/eV

∆E
Binding energy of Co 2p3/2/eV

Co2+/Co3+Co 2p3/2 Co 2p1/2 Co2+ Co3+

Co/RPSA(A) 781.7 797.3 15.6 782.8 781.0 0.53
Co/RPSA(N) 781.6 797.6 16.0 783.4 781.2 0.55
Co/RPSA(C) 782.2 798.1 15.9 783.7 781.7 0.58

 

由表 4可知，Co2+/Co3+比值为 0.53−0.58，Co2+在

N2O催化分解反应中提供电子促进 N−O键断裂生

成 Co3+[18]，同时也会生成较多的活性氧 ，促进式

(3)和 式 (4)的 进 行 [6]， 有 利 于 提 高 催 化 活 性 。

Co/RPSA(C)催化剂表面的 Co2+/Co3+比值较大，为

0.58，Co2+占比较多，催化活性较好；Co/RPSA(A)催

化剂的 Co2+/Co3+比值较小，为 0.53，Co2+占比较少，

催化活性较差，与 H2-TPR表征结果一致。

图 6为 Co/RPSA催化剂 XPS的 O 1s XPS谱

图。经分峰拟合，在 530.7、532.3、533.5 eV得到三

个峰，分别归属于 Co3O4 晶格氧 (OL)、分子筛晶格

氧 (OLR)和表面吸附氧 (OA)[21,33]，分峰结果见表 5。
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图 6    Co/RPSA催化剂 XPS的 O 1s 光电子能谱图
Figure 6    XPS spectra of O 1s state of Co/RPSA catalysts

 

 
 

表 5    Co/RPSA 催化剂 XPS 的 O 1s 结果
Table 5    XPS results of O 1s state of Co/RPSA catalysts

 

Catalyst
Percentage of oxygen species, derived from O 1s analysis/%

OL/OLROA OLR OL

Co/RPSA(A) 15.2 69.5 15.3 0.220
Co/RPSA(N) 17.9 64.9 17.2 0.265
Co/RPSA(C) 20.0 60.8 19.2 0.316

 

表 5给出各催化剂表面各种氧数量及 Co3O4

晶格氧 (OL)与分子筛晶格氧 (OLR)的比值。OL/OLR

比值可以反映催化剂表面 Co3O4 数量，该值高，表

明催化剂表面 Co3O4 数量多。由表 5可知 ，Co/
RPSA(C)催化剂 OL/OLR 比值较高，  Co/RPSA(N)催
化剂次之，Co/RPSA(A)催化剂较小，分别为 0.316、
0.265和 0.220，表明 Co/RPSA(C)催化剂表面 Co3O4

数量较多，即活性位点较多，催化活性较好。由

表 5还可以看出，Co/RPSA(C)催化剂表面吸附氧

数量较多，为 20.0%，表明该催化剂氧空位数量较

多，氧空位可以激活吸附的氧，提供氧迁移的晶格

位，形成高活性的亲电氧 [32]，结合 N2O分解机理 [6]

可知，较多的高活性亲电氧能够促进式 (3)和式

(4)的进行，改善催化剂的催化活性；Co/RPSA(A)
催化剂表面氧数量较少 ，即其催化活性较差。

XPS表征结果显示，钴源影响催化剂表面 Co3O4 数

量和催化剂表面氧数量，影响催化剂催化活性。
 

2.6    催化剂活性评价

图 7为 Co/RPSA催化剂的活性评价。由图 7
可以看出 ，钴源影响 Co/RPSA催化剂催化分解

N2O活性 ，其活性由高到低的顺序依次为 Co/
RPSA(C)、Co/RPSA(N)、Co/RPSA(A)。Co/RPSA(C)
催化剂活性较好 ，  N2O分解温度较低 ， t10、 t50 和
t90 分别为 371、428和 485 ℃，Co/RPSA(A)催化剂
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活性较差，N2O分解温度 t10、t50 和 t90 较 Co/RPSA(C)
催化剂分别升高 83、 103和 96 ℃，分别为 454、
531和 581 ℃。结合表征结果可以发现，Co/RPSA(C)
催化剂较高的催化剂分解 N2O活性源自催化剂表

面 较 多 的 Co3O4 和 较 多 的 Co2+活 性 位 点 (H2-
TPR和 XPS表征结果 )、较多的氧空位 (XPS表

征 )和较好的氧化还原性 (H2-TPR表征 )、及适宜

的酸性和较多的 Lewis酸 (能吸附较多的表面氧)，
而 Co/RPSA(A)催化剂 Co2+的活性位点少，氧空位

少，氧化还原性较差，其催化活性较差。由此可

见，钴源影响催化剂酸性、酸量、Co2+活性位点和

氧空位数量等理化性质，进而影响催化剂催化分

解 N2O活性。
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图 7    Co/RPSA催化剂的活性评价
Figure 7    N2O conversion of Co/RPSA catalysts

 
 

3    结　论
以不同钴源采用浸渍法制备 Co/RPSA催化

剂，催化剂中的钴物种主要以 Co3O4 形态存在。钴

源影响催化剂的酸性和 Lewis酸量、Co2+活性位点

数量、氧空位数量和氧化还原性等理化性质，其

中，Co2+活性位点数量、氧空位数量和氧化还原性

是影响催化剂催化分解 N2O活性的主要因素，以

氯化钴为钴源制备的 Co/RPSA(C)催化剂催化活

性较好 ，N2O分解温度较低 ， t10、 t50 和 t90 分别为

371、 428和 485  ℃ ； 以 乙 酸 钴 为 钴 源 制 备 的

Co/RPSA(A)催化剂活性较差，N2O分解温度较高，

t10、t50 和 t90 分别为 454、531和 581 ℃。
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