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摘要 : 用沉积-沉淀法制备了纳米 Au/ Fe2O 3-MOx ( M= La和 Ce)系列催化剂,考察了催化剂对于 CO 的低温催化氧化性

能,并通过 XRD, BET 和 AAS 等表征手段对催化剂进行了表征, 分析了稀土氧化物的掺杂对 Au/ Fe2O 3 催化剂性能的

影响。结果表明: CeO2 的加入能够有效提高 Au/ Fe2O3 催化剂的催化活性, 而 La2O3 的加入对催化剂性能没有明显的

影响。
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Abstract: A series o f Au/ Fe2O 3-MO x ( M= La & Ce) catalysts w ere prepared by deposition-precipitat-i

on method and the catalyt ic performance for CO low temperature ox idation over these cataly sts w as in-

vest ig ated. In order to analysis the influence of the addition of r ar e ear th ox ide, these catalysts w ere

character ized by XRD, BET and AAS. The results indicated that the addit ion o f CeO 2 could impr ove

the activity w hile no obvious ef fect w as found w ith addit ion o f La2O 3 .
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� �长期以来, 人们一直认为 Au是一种化学惰性的

金属,因为块状 Au 几乎不产生任何化学吸附而无催

化作用。然而, 纳米技术已经彻底地改变了人们对 Au

催化作用的认识 , 当把它高度分散于过渡金属氧化物

载体上而形成超微粒子时, 化学惰性的 A u变成了高

活性的催化剂
[ 1]
。近几年,由于负载型纳米金催化剂

对水煤气变换反应、CO低温氧化反应、NO 还原生成

N 2反应以及各种 VOCS完全燃烧反应表现出良好的

催化性能,因而成为研究热点,其中 Au/ Fe2O 3 是研究

较多的催化剂之一。稀土元素由于其特殊的电子结构

及物理化学性质而具有多方面的催化或助催化作

用[ 2] , 本工作希望利用稀土元素的 f 层电子以及易产

生多电子组态等特点将 La 或 Ce 的氧化物掺杂到

Fe2O 3催化剂中, 进一步提高纳米 A u/ Fe2 O3 催化剂

的催化活性。按 10 � 1 的质量比把 La或 Ce 的氧化

物掺杂到 Fe2 O3 载体中, 制备出复合氧化物, 以复合

氧化物为载体, 用沉积-沉淀法制备了负载型 Au催化

剂,对其活性进行了测试,并通过 XRD, BET 和 AAS

等表征手段对其活性的影响因素进行了分析。

1�实验

1�1�载体的制备(沉淀法)
� � Fe2O 3载体的制备: 取 2M 的 Na2 CO 3 溶液置于

锥形瓶中,加入 1M 的 Fe( N O3 ) 3 溶液,磁力搅拌加热

45�恒温 1h, 静止过夜陈化 20h, 离心分离, 沉淀经

80�烘干 4h,焙烧 2h,得到纯载体 Fe2 O3。

� � Fe2O 3- CeO 2 和 Fe2O 3-La2O 3 载体 ( 质 量比

Fe2O 3 / CeO 2 或 Fe2O 3 / La2O 3 = 10 � 1)的制备: 在坩

埚中加入 2g Fe2 O3 粉末,按比例加入 Ce( NO3 ) 3 或La

( NO 3 ) 3 溶液, 搅拌均匀, 水浴加热 0� 5h, 静置过夜,

80�烘干 2h , 焙烧 2h, 制得复合型载体 Fe2O3-CeO2

和 Fe2O 3- La2O 3。

1�2�催化剂的制备(沉积-沉淀法)
� �用 0�1MNaOH 溶液调整 4�8mMHA uCl4 溶液的

pH= 8,磁力搅拌, 分别加入载体, 70�恒温 2h, 离心
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分离,洗涤至无氯负离子, 沉淀经 80�烘干 4h, 250�
焙烧 3h, 得到催化剂分别表示为 Au/ Fe2O3 , Au/

Fe2O 3-CeO2 和 A u/ Fe2 O3-La2O 3。

1�3�催化剂表征
1�3� 1�活性测试
� �采用小型固定床连续流动反应装置进行 CO的氧

化反应,反应管为石英玻璃管,内径为 8mm ,将其放置

于加热炉或冰浴内以便控制反应温度。催化剂装量为

0�2g ,在空气中 200�活化 1h。原料气( 1% CO, 99%

空气)流量为 25 mL/ m in, 使用 GC-3420 型气相色谱

仪进行在线分析,采用 13X-色谱柱分离 CO、N 2、CO2 ,

用热导池检测器在线检测。

1�3� 2�BET 测试

� � 催化剂的比表面积由 A SPA2020 孔结构比表面

积测定仪测得。首先将样品以 200�经 2h 抽真空预

处理,然后在 77�35K (液氮 )下进行静态氮吸附, 以

BET 公式计算求得。

1�3� 3�XRD分析

� �催化剂的 XRD 在 PW1830 X 射线衍射仪上进

行。Cu靶, K� 辐射源( �= 0�154056nm ) , 管压: 40kV,

管流: 40mA,扫描速度为 0�050(�) / s。
1�3� 4�AAS 分析

� �金含量的测定在日本日立公司生产的 Z-8000型

原子吸收分光光度计上进行。灯电流 10mA, 波长

242� 8nm。

2�结果与讨论

2�1� XRD结果与讨论
� �图 1 测定结果显示, Au/ Fe2O 3 催化剂在 2�=

33� 45, 35� 9, 38� 6, 41�15, 49�9�和54�45�处出现了

Fe2O 3 的特 征衍射峰
[ 3]

, Au/ Fe2O 3-CeO 2 和 Au/

Fe2O 3-La2O 3 催化剂除出现 Fe2O 3 的特征衍射峰外,

还分别在 2�= 44�85�和 64�4�以及 2�= 57�85�和
62�85�处出现了氧化铈和氧化镧的特征峰[ 4, 5]

。所有

催化剂的 XRD谱图中, 均没有发现金的特征衍射峰,

这可能是由于 Au 的负载量少或 Au 高度分散在载体

表面引起的
[ 6]
。

图 1� 催化剂的 XRD图

Fig� 1� XRD pat terns of th e catalyst s

2�2� 活性测试与 BET结果讨论

� � 表 1 的结果显示催化剂活性顺序如下: Au/

Fe2O 3-CeO2 > Au/ Fe2O 3 � Au/ Fe2O3-La2O 3 , 可知

载体对催化剂的活性有着十分显著的影响。La2O 3 掺

杂到 Fe2 O3 载体中对催化剂活性影响不大, 而 CeO2

掺杂之后催化剂活性明显提高。由表 1还发现,催化

剂 Au/ Fe2O 3-CeO2 的比表面积和金负载量都不是最

高的,但此催化剂却显示出最佳的催化活性, 说明比表

面积和金负载量不是影响催化剂活性的主要因素。研

究认为氧化铈[ 7] 有较高的储存氧能力和释放氧的能

力, 并有较强的氧化-还原性能 ( Ce3+ / Ce4+ ) , Au/

Fe2O 3- CeO 2催化剂的活性较好可能是与加入助剂

表 1 � 不同催化剂的活性和比表面积数据

Table 1� T he activit y and surface area of t he different catalysts

Cataly st Catalyt ic act ivity/ � BET surface/ ( m2 � g- 1) Gold loading/ %

Au / Fe2O 3 100 31. 9780 0. 15

Au/ Fe2O 3-CeO 2 40 20. 8461 0. 18

Au / Fe2O 3-La2O 3 100 12. 1035 0. 22

The sam ples calcined at 250� in ai r for 2h

CeO 2 后, CeO2 , Fe2O 3 和 Au之间的协同作用有关。

3�结论

� � ( 1) 催化剂的活性顺序为: Au/ Fe2O 3-CeO 2 >

Au/ Fe2O 3 � Au/ Fe2O 3-La2 O3 , 说明在 Fe2O 3 中掺杂

CeO 2 有助于提高催化剂活性。

� � ( 2) Au/ Fe2O3-CeO2 催化剂的高活性与 CeO2 ,

Fe2O 3和 Au之间的协同作用有关。
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