Эффект синергизма в реакции селективного каталитического восстановления оксидов азота на композитных катализаторах [Ce0.75Zr0.25O2 + H-Beta]
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Высокая эффективность композитных систем [Mn/носитель + Fe-цеолит] в реакции селективного каталитического восстановления оксидов азота аммиаком (NH3-СКВ NOx) была установлена в работах [1, 2]. Показано, что механическое смешение цеолитного (Fe-Beta или Fe-ZSM-5) и Mn-содержащего компонентов приводит к увеличению каталитической активности в условиях реакции стандартного NH3-СКВ NOx (реакция 1), в особенности в области низких температур (150 – 250°С).
2NO + 2NH3 + 1/2O2 → 2N2 + 3H2O – реакция стандартного СКВ
(1)

Для объяснения природы обнаруженного эффекта в работе [1] был предложен «бифункциональный» механизм, включающий в себя две основные стадии:
2NO + О2 → 2NO2 – реакция окисления на Mn/носитель
(2)

NO + NO2 + 2NH3 → 2N2 + 3H2O – реакция быстрого СКВ на цеолите
(3)
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Для проверки этой гипотезы в данной работе в качестве компонентов композитного катализатора были использованы H-Beta и Ce0.75Zr0.25O2, не обладающие индивидуальной активностью в стандартном СКВ NOx, но активные в реакции 2 (Ce0.75Zr0.25O2) и реакции 3 (H-Beta). Такой подход позволил, исключив индивидуальную активность компонентов в реакции 1, выявить вклад  «бифункционального» механизма.
Каталитические свойства компонентов и композитного катализатора на их основе исследовались в стандартных условиях NH3-СКВ NOx: 500 м.д. NOx, 600 м.д. NH3, 10% O2, 6% H2O и N2. Объемная скорость – 250 000 ч-1.
Как показано на рис. 1, конверсия NOx на композитном катализаторе [Ce0.75Zr0.25O2 + H-Beta] превосходит алгебраическую сумму конверсий на индивидуальных компонентах (H-Beta и Ce0.75Zr0.25O2) в широком диапазоне температур (150 – 550°С) и достигает 90% при Треакц > 360°C.

Таким образом, т. к. вклад индивидуальных активностей компонентов в общую активность композитной системы [Ce0.75Zr0.25O2 + H-Beta] незначителен, то наблюдаемый эффект синергизма может быть объяснен протеканием реакции по  «бифункциональному» механизму и высокой активностью H-Beta в реакции быстрого СКВ NOx (реакция 3).
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Рисунок 1 Зависимость конверсии NOx (сплошная линия) и NH3 (пунктирная линия) от температуры на индивидуальных компонентах и их механической смеси.











