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Pd/SAPO-34 催化剂上 CO 低温氧化反应 
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摘要：采用水热法合成了小晶粒的 SAPO-34, MnSAPO-34 和 CuSAPO-34 分子筛, 并以它们为载体采用浸渍法制备了一系列不

同 Pd 含量的催化剂用于催化 CO 氧化反应.  结果表明: 分子筛载体、催化剂制备条件、反应条件、Pd 含量及预还原等对催化

剂的活性影响较大 .  催化剂活性随焙烧温度的增加而降低 , 而随着反应温度的升高而提高 , 担载在  SAPO-34 上  Pd 含量为 

1.35% 时性能最佳.  X射线衍射和透射电镜结果表明 Pd 物种高度分散于催化剂上, 粒子粒径在 2~8 nm;  X射线光电子能谱及

氢气程序升温还原结果表明, 高度分散的 Pd2+ 物种是 CO 氧化反应活性位.  随着反应进行被还原为 Pd0 物种, 因而导致催化剂

活性下降.  H2 预还原处理催化剂致使活性下降的实验结果也支持了这一结论.  
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Low-Temperature CO Oxidation over Pd/SAPO-34 Catalyst 
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Abstract: SAPO-34, MnSAPO-34, and CuSAPO-34 were synthesized by the hydrothermal method. A series of supported Pd catalysts were 
prepared by the impregnation method. The effects of calcination temperature, Pd content, prereduction of the catalyst, and reaction tempera-
ture on CO oxidation were studied. The catalytic activity decreased with increasing calcination temperature. The higher reaction temperature 
or Pd content resulted in the higher catalytic performance for CO oxidation; however, H2 prereduction of the catalyst led to a lower catalytic 
performance. The results of X-ray diffraction and transmission electron microscopy analysis showed that Pd species are highly dispersed on 
SAPO-34 zeolite, and the Pd dispersion of the catalysts depends on the pretreatment temperature and reaction conditions. The characteriza-
tion of X-ray photoelectron spectroscopy and H2 temperature-programmed reduction reveals that Pd2+ species are the active sites for CO 
oxidation. 
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低温  CO 催化氧化反应广泛应用于环境保护 

(尤其是汽车尾气处理)、燃料电池、气体净化器、

CO2 激光器气体纯化及封闭体系内微量 CO 消除等

领域 [1~6].  通常采用金属氧化物 [7,8]及负载于易还原

或相对惰性金属氧化物上的贵金属  (Pd, Pt 和 Au 

等 )[7~10]这两类催化剂 .  但它们遵循不同的反应机

理.  氧化物型催化剂上 CO 氧化通过循环氧化还原

机制进行:  催化剂表面晶格氧参与 CO 氧化反应致

使表面被还原, 表面晶格氧可从反应气中攫取氧得

到补充[7,8].  负载型贵金属催化剂可使反应在相对较

低的温度下进行, 这主要与 CO 和 O2 能在相对较低

的温度下在金属表面活化并溢流至载体有关[7~9].   

负载型贵金属 (Pt, Pd 和 Au 等) 催化剂以其良

好的  CO, O2 吸附和活化性能而被认为是催化  CO 
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完全氧化反应的首选 .  其中负载  Au 催化剂对  CO 

低温氧化具有很高的催化性能, 但随载体、制备方

法、活化处理和 Au 颗粒大小等不同而出现较大差

异 [11,12].  而负载  Pd 催化剂因具有较低的  CO 附着

系数和较高的 O2 附着系数常常被用作模型体系[13].   

但有关何种 Pd 物种参与了 CO 氧化或各物种在反

应过程中的表面化学状态及其相应变化等问题仍存

在争议 .  目前有关  CO 低温完全氧化的  Pd 催化新

材料及反应机理的研究很多 .  Kulshreshtha 等 [8]指

出 , Pd 催化剂中一定量的非化学计量  PdOx 的形成

对 CO 氧化反应有促进作用.  Venezia 等 [9], Pavlova 

等[10]和 Jafari 等[12]的研究则表明, Pd 和 PdO 均为催

化剂表面活性组分.  文献[15,16]认为, Pd 催化剂的

活性物种为 Pd0, 其反应遵循 Langmuir-Hinshelwood 

机理 .  而  Luo 等 [17]通过研究  PdO/Ce0.5Zr0.5O2 的氧

化还原行为证实  PdO 是主要活性物种 .  Bi 等 [18]详

细研究了  Pd/NaZSM-5 催化剂上不同处理条件对 

CO 氧化的影响, 认为表面高价的 PdO2 是主要活性

物种.  Close 等[19]研究了 PdO 上 CO 氧化反应, 发现

反应主要遵循 Eley-Rideal 机理.   

SAPO-34 分子筛具有菱沸石结构, 孔径为 0.43 

nm, 其热稳定性及水热稳定性都较高, 同时, 它还具

有较大比表面积和小晶粒等特点, 可有效增加所负

载活性组分的分散度 .  Watanabe 等 [20]以其为载体

制得催化剂应用于汽车尾气处理.   但是, 用磷铝酸

盐  (SAPO-n) 做载体进行  CO 氧化的研究至今鲜有

报道 .  本文以浸渍法制备了一系列  Pd/SAPO-34 负

载型催化剂 , 用于  CO 催化氧化反应 , 并采用  X 射

线衍射, 透射电镜和 X 射线光电子能谱等手段对催

化剂进行了表征, 详细讨论了催化剂表面物种状态

与反应性能的关系.  

1  实验部分 

1.1  催化剂的制备 

SAPO-34 分子筛用水热法合成, 以三乙胺为模

板剂, 分别以正磷酸、拟薄水铝石和硅溶胶为磷源、

铝源和硅源 , 晶化液中  Al2O3 : P2O5 : SiO2 : Et3N : 

H2O : NH4F = 1 : 1 : 0.8 : 3 : 50 : 0.03 ( 摩尔比 ).  用 

Cu(CH3COO)2·2H2O 和  Mn(CH3COO)2·4H2O 为  Cu 

源和  Mn 源合成  CuSAPO-34 和  MnSAPO-34, 晶化

液 中  Al2O3 : P2O5 : CuO (MnO) : SiO2 : Et3N : H2O : 

NH4F = 1 : 1 : 0.02 (0.05) : 0.8 : 3 : 50 : 0.03 ( 摩 尔

比).  将上述晶化液分别置于聚四氟乙烯内衬的晶化

釜中, 在 200 oC 下动态晶化 24 h, 晶化产物经过滤、

洗涤、干燥后即得到 SAPO-34 型分子筛原粉.  合成

的  SAPO-34, CuSAPO-34 和  MnSAPO-34 分子筛原

粉在 550 oC 焙烧 6 h 除去有机模板剂.   

采用浸渍法制备负载  Pd 催化剂 .  用一定浓度 

的 PdCl2·2H2O 溶液浸渍 SAPO-34 载体, 然后用 0.1 

mol/L NaOH 溶液调节 pH ≈ 7.  离心洗去氯离子, 在 

80 oC 干燥 12 h, 所得样品分别在 200, 300 和 400 oC 

于 空 气 气 氛 中 焙 烧  4 h, 分 别 记 为  Pd/SAPO- 

34(200), Pd/SAPO-34(300) 和 Pd/SAPO-34(400).   

采 用 上 述 同 样 方 法 制 备 以  CuSAPO-34 和 

MnSAPO-34 为载体的催化剂 , 焙烧温度为  200 oC, 

所得催化剂记为  Pd/CuSAPO-34 和  Pd/MnSAPO- 
34.   

取一定量  1.35%Pd/SAPO-34(200) 催化剂于反

应管中 , 通  H2 并以  5 oC/min 的升温速率升至  300 
oC, 恒温 30 min, 然后在 H2 气氛下冷却至室温即得

还原催化剂 , 记为  1.35%Pd/SAPO-34-H2.  另外 , 将

样品 1.35%Pd/SAPO-34 置于反应管中, 通入 CO 和

空气混合气进行反应 , 于  100 oC 反应  10 min, 样品

记为 1.35%Pd/SAPO-34-CO.  

1.2  催化剂的表征 

样品的物相分析在日本理学  Rigaku D/max 

2500 型  XRD 仪上进行 , Cu Kα 辐射 , 管电流  100 

mA, 管电压  40 kV, 扫描速度  2°/min, 扫描范围 
3°~50°.   

XPS 分析在 Kratos Axis Ultra DLD 型光电子能

谱仪上进行 , Al Kα 辐射 , 样品结合能以  C 1s (Eb = 

284.6 eV) 为内标进行荷电校正.    

样品 TEM 观察在 Philips Tecnai G20 型电镜上

进行, 加速电压 200 kV.    

催化剂的比表面积由康塔  NOVA-2000e 型孔

结构比表面积测定仪测得, 样品在 200 oC 抽真空预

处理 4 h, 然后在液氮 (–196 oC) 下进行静态氮吸附, 

以 BET 公式计算求得.   

用 UV-2401PC 型紫外-可见漫反射光谱仪对样

品进行紫外可见光谱 (UV-Vis) 分析, 催化剂粉末先

在石英管中, 经 550 oC 空气焙烧 1 h 后冷却至室温, 

在干燥空气气氛中测定样品 UV-Vis 谱.    
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H2-程序升温还原 (H2-TPR) 法测试催化剂的还

原性能 .  取  50 mg 样品 , 在  200 oC 通高纯  He 气吹

扫  1 h.  冷却至室温 , 切换通入  5%H2-95%Ar 混合

气 .  待仪器基线平稳后 , 以  10 oC/min 速率升温 , 采

用 TCD 检测耗氢量.   

1.3  催化剂的评价 

在小型固定床连续流动反应装置上进行 CO 氧

化反应, 反应器为内径 8 mm 的石英玻璃管, 将其置

于加热炉或冰浴内以便控制反应温度.  催化剂装量

为 0.1 g,  程序升温速率为 5 oC/min, 原料气为含 CO 

体积  10% 的空气混合气 , 流量为  25 ml/min, CO 转

化  50% 的温度以  T50 表示 , 完全转化的温度以  T100 

表示.  使用 GC 23420 型气相色谱仪进行在线分析, 

采用  13X 色谱柱分离  CO, N2 和  CO2, 用  TCD 在线

检测.   

2  结果与讨论 

2.1  催化剂的表征 

2.1.1  XRD 结果 

图  1 是  SAPO-34, CuSAPO-34 和  MnSAPO-34 

分子筛的 XRD 谱.  由图可见, 各样品均为 CHA 结

构 , 有较高的结晶度 .  图  2 给出了在同温度焙烧后

的 1.35%Pd/SAPO-34 催化剂的 XRD 谱.  由图可见, 

各催化剂均能很好地保持  CHA 结构 , 催化剂在 

200~400 oC 焙烧时没有发现  PdO 特征晶相衍射峰 , 

说明负载的 PdO 颗粒较小, 处于高分散状态. 

2.1.2 UV-Vis 结果 

图  3 是  CuSAPO-34 和  MnSAPO-34 分子筛焙

烧前后的  UV-Vis 谱 .  由图可见 , CuSAPO-34 样品

焙烧前后的 UV-Vis 谱变化不大, 在 220~260 nm 出

现一个吸收峰 , 可归属为四配位的  Cu2+.  而焙烧前 

MnSAPO-34 样品在 260 nm 处的吸收峰可归属为四

面体配位的  Mn2+;  焙烧后 , 样品由白色转为粉色 , 

并且在  220 和  260 nm 处出现两个吸收峰 , 同时在 

550 nm 处出现一个新的吸收峰, 这表明经过焙烧后

除了四配位的 Mn2+, 同时出现 Mn3+ 或 Mn4+ [21]. 

2.1.3  N2 吸附结果 

表 1 为各催化剂的结构参数和催化活性.  由表

可见, 随着焙烧温度的升高, 样品 1.35%Pd/SAPO-34 
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图  3  CuSAPO-34 和  MnSAPO-34 分 子 筛 焙 烧 前 后 的

UV-Vis 谱 
Fig. 3.  UV-Vis spectra of CuSAPO-34 and MnSAPO-34 before and 
after calcination. (1) CuSAPO-34 before calcination; (2) Calcined 
CuSAPO-34; (3) MnSAPO-34 before calcination; (4) Calcined 
MnSAPO-34. 
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图 2  焙烧后 1.35%Pd/SAPO-34 催化剂的 XRD 谱 
Fig. 2.  XRD patterns of 1.35%Pd/SAPO-34 catalysts calcined at 
different temperatures. (1) 1.35%Pd/SAPO-34(200); (2) 1.35%Pd/ 
SAPO-34(300); (3) 1.35%Pd/SAPO-34(400). 
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图 1  合成的分子筛的 XRD 谱 
Fig. 1.  XRD patterns of the zeolites. (1) SAPO-34; (2) CuSAPO-34; 
(3) MnSAPO-34. 
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的比表面积逐渐减小.  这可能是由于 PdO 粒径因团

聚 而 长 大 , 堵 塞 了  SAPO-34 的 孔 道 .  1.35%Pd/ 

SAPO-34(200) 催 化 剂 与 相 同  Pd 负 载 量 的 

Pd/CuSAPO-34 和  Pd/MnSAPO-34 催化剂比较 , 比

表面积更大, 因此, 活性 PdO 物种的分散度更高.   

2.1.4  TEM 结果 

图  4 为不同温度焙烧后  1.35%Pd/SAPO-34 催

化剂的  TEM 照片 .  由图可以看出 , 载体  SAPO-34 

的平均粒径为 1~2 μm, 负载 Pd 后各催化剂中 Pd 组

分在 SAPO-34 载体上分散都较为均匀, 其平均粒径

保持在  2~8 nm;  Pd/SAPO-34(200) 催化剂的  Pd 组

分粒子较小, 平均粒径在 2~5 nm.  随着焙烧温度的

升高 , Pd 粒子逐渐增大 , 并聚集为较大尺寸的球形

或半球形颗粒, 焙烧温度越高, Pd 组分粒径越大, 但

在温度低于  400 oC 时其平均粒径仍保持在  10 nm 

以内.  

2.1.5  H2-TPR 结果 

图  5 是不同催化剂的  H2-TPR 谱 .  由图可见 , 

1.35%Pd/NaZSM-5 和  1.35%Pd/NaMOR 催化剂在 

48 oC 左右有一个还原峰 , 可归属为游离  PdO 物种

的还原;  而 80 oC 左右出现一个氢的脱附峰, 可归属

为金属  PdHx 的分解 [22].  除了这两个峰之外 , 在 

 

 
图 4  1.35%Pd/SAPO-34 催化剂经不同温度焙烧后的 TEM 照片 

Fig. 4.  TEM images of 1.35%Pd/SAPO-34 catalysts calcined at different temperatures. (a) SAPO-34; (b) 1.35%Pd/SAPO-34(200); (c) 
1.35%Pd/SAPO-34(300); (d) 1.35%Pd/SAPO-34(400). 

表 1  不同催化剂的结构参数和催化活性 
Table 1  Textural properties and catalytic activity of the catalysts 

Catalyst ABET/(m2/g) T100/oC 
SAPO-34 587 — 
0.5%Pd/SAPO-34(200) — 180 
0.8%Pd/SAPO-34(200) — 145 
1.35%Pd/SAPO-34(200) 511 135 
2.0%Pd/SAPO-34(200) 432 170 
1.35%Pd/SAPO-34(300) 497 140 
1.35%Pd/SAPO-34(400) 465 150 
1.35%Pd/MnSAPO-34 335 160 
1.35%Pd/CuSAPO-34 379 200 
1.35%Pd/NaZSM-5 256 150 
1.35%Pd/NaMOR 216 180 

T100 : the temperature for 100% CO conversion . 
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图 5  不同催化剂的 H2-TPR 谱 
Fig. 5.  H2-TPR profiles of different catalysts. (1) 1.35%Pd/SAPO-34
(200); (2) 1.35%Pd/SAPO-34(400); (3) 1.35%Pd/NaZSM-5; (4) 
1.35%Pd/NaMOR. 
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150~250 oC 还有一个比较宽的还原峰 , 可归属为 

Pd2+ 与分子筛本身相互作用形成的物种, 相互作用

越强, 其结构越稳定, 越不易被还原[23].  Pd2+ 作为主

要物种将占据分子筛孔道或表面一定位置, 与分子

筛结构本身形成比较稳定的  Pd(H2O)4-x(Ozeo)x
2+ 结

构 (x = 1, 2 和  3), 故它们不易被还原 [23].  对于 

1.35%Pd/SAPO-34(200) 和  1.35%Pd/SAPO-34(400) 

样品 , 在  48 oC 出现一个同样的耗氢峰外 , 其中 

1.35%Pd/SAPO-34(200) 样品还在在 96 oC 出现还原

峰 , 这可能是由于样品中含有一定的吸附水分 , 与 

Pd2+ 形成了 Pd(H2O)2+, 它与分子筛之间未产生强的

作用, 本身不稳定, 容易在较低温度下还原, 其还原

峰面积较小, 也可能是由于样品暴露于空气时一部

分  Pd2+ 再次发生了水合 .  而  1.35%Pd/SAPO-34 

(400) 样品则在  137 oC 处出现了一个还原峰 , 表明

高温焙烧使样品的还原温度和还原峰面积增加, 即

高温焙烧不但能使活性 Pd2+ 物种晶粒变大, 还能使

其与载体之间形成较强的相互作用.    

2.1.6  XPS 结果 

为了研究  CO 氧化反应活性与催化剂表面  Pd 

物种化学状态的关系 , 对不同催化剂样品进行了 

XPS 分析, 其 Pd 3d5/2 的 XPS 谱见图 6, 相应的结合

能及不同  Pd 物种含量比列于表  2.  由图可见 , 

1.35%Pd/SAPO-34(200) 样品 , 其  Pd 3d5/2 的结合能

为  337.2 eV, 可归属于  PdO.  当焙烧温度增至  300 

或  400 oC, 除了在  337.2 eV 附近有一个峰外 , 还在 

348 346 344 342 340 338 336 334 332 348 346 344 342 340 338 336 334 332

348 346 344 342 340 338 336 334 332 348 346 344 342 340 338 336 334 332

337.2

  

Binding energy (eV)

In
te

ns
ity

(a)

  

338.9

337.1

Binding energy (eV)

In
te

ns
ity

(b)

 339.2

337.0

 

 

Binding energy (eV)

In
te

ns
ity

(c)

 

335.5

336.9

 

 

Binding energy (eV)

In
te

ns
ity

(d)

图 6  1.35%Pd/SAPO-34 催化剂经不同条件处理后的 XPS 谱 
Fig. 6.  XPS spectra of 1.35%Pd/SAPO-34 catalysts under different treatment conditions. (a) 1.35%Pd/SAPO-34(200); (b) 1.35%Pd/SAPO-34(300); 
(c) 1.35%Pd/SAPO-34-H2; (d) 1.35%Pd/SAPO-34-CO. 

表 2  不同催化剂的 XPS 分析数据 
Table 2  XPS data of different catalysts 

Eb/eV 
Catalyst 

Pdx+(x > 2) Pd2+ Pd 
n(Pdx+)/n(Pd2+) n(Pd2+)/n(Pd) 

1.35%Pd/SAPO-34(200) — 337.2 — 0.0–100.0 100 
1.35%Pd/SAPO-34(300) 338.9 337.1 — 15.3–84.7 100 
1.35%Pd/SAPO-34(400) 339.2 337.0 — 16.7–83.3 100 
1.35%Pd/SAPO-34-H2 — 336.9 335.3 0.0–100.0 87–13 
1.35%Pd/SAPO-34-CO — 336.9 335.5 — 65–35 
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339.0 eV 处出现一个峰 , 这个峰可归属为  Pdx+ (x > 

2)[24,25].  随着焙烧温度的升高, 对应于高价 PdOx 的

峰面积有增加的趋势 .  这可能是高温导致  Pd 与 

SAPO-34 分子筛间产生较强的相互作用, 从分子筛

中获取晶格氧生成了高价态  PdOx.  由表  2 可以看

出 , 1.35%Pd/SAPO-34-H2 样品中 , 活性  PdO 基本上

被还原为 Pd, 其中部分 PdO 可能是因为催化剂还原

不充分或者又被空气中  O2 氧化导致的 .  反应的初

始阶段, 1.35%Pd/SAPO-34 催化剂的活性 Pd2+ 部分

被还原为 Pd.   

2.2  催化剂的 CO 氧化反应性能 

2.2.1  载体对 CO 氧化反应性能的影响  

图 7 为载体不同的催化剂催化性能随反应温度

的变化 .  由图可见 , 1.35%Pd/SAPO-34(200) 催化剂

表现出较高的催化 CO 氧化性能, 其 T50 和 T100 分别

为  110 和  135 oC;  而  1.35%Pd/CuSAPO-34 和 

1.35%Pd/MnSAPO-34 催化剂的  T100 分别为  200 和 

160 oC.  可见 , 催化剂活性顺序为  1.35%Pd/SAPO 
-34(200) > 1.35%Pd/MnSAPO-34 > 1.35%Pd/CuSAPO- 
34.  这可能是由于合成的杂原子分子筛比表面积降

低 , 不利于活性组分  PdO 的分散 , 最终导致了其催

化 CO 氧化性能的降低[9].  与 1.35%Pd/NaZSM-5 和 

1.35%Pd/NaMOR 催化剂相比, CO 氧化活性顺序为 
1.35%Pd/SAPO-34(200) > 1.35%Pd/NaZSM-5 > 1.35%Pd 
/NaMOR.  因为 CO 分子直径较小, 所以载体的孔径

对  CO 氧 化 反 应 的 影 响 不 大 .  1.35%Pd/SAPO- 

34(200) 活性较高的原因可能是由于生成了高分散、

易 还 原 的  PdO.  而 在  1.35%Pd/NaZSM-5 和 

1.35%Pd/NaMOR 催化剂上, Pd2+ 与载体发生作用生

成了较多的稳定的、不易还原的 Pd(H2O)4-x(Ozeo)x
2+ 

(x = 1, 2 和 3)[23].   

2.2.2  Pd 含量对 CO 氧化反应性能的影响 

图 8 为 Pd 负载量对催化 CO 氧化反应的影响.  

各催化剂  XRD 谱上均未观察到  PdO 晶相衍射峰 , 

表明 PdO 物种均处于较高的分散状态.  由图 8 可以

看出, 随着 Pd 含量的提高, 催化剂性能也相应改善, 

至  Pd 含量为  1.35% 时催化剂性能达到最佳 , 再增

加  Pd 的含量至  2.0%, CO 氧化反应性能反而降低 .  

Pd 含量为  0.5%, 0.8%, 1.35% 和  2.0% 的  Pd/SAPO- 

34 催化剂的  T50 分别为  140, 130, 125 和  135 oC;  

T100 依次为  180, 160, 135 和  170 oC.  可见 , 催化剂 

CO 完全氧化活性顺序为  1.35%Pd/SAPO-34(200) > 
0.8%Pd/SAPO-34 > 2.0%Pd/SAPO-34 > 0.5%Pd/SAPO- 
34.  当 Pd 含量小于 1.35% 时, CO 氧化反应活性随 

Pd 负载量的增加而升高, 这主要是由于催化剂表面

活性位数增加所致.  但随 Pd 负载量进一步增加, 导

致比表面积下降, 活性 Pd 分散度降低,  因而活性下

降.  可见, 催化剂 Pd 的负载量为 1.35% 时 CO 氧化

反应性能达到最佳. 

2.2.3  焙烧温度及预还原处理对  1.35%Pd/SAPO- 

34 的 CO 氧化反应性能的影响 

图  9 是焙烧温度及预还原处理对  1.35%Pd/ 

SAPO-34 的 CO 氧化反应性能的影响.  由图可以看

出, 随焙烧温度升高, 催化剂 T50 分别为 110, 130 和 
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图 7  载体对催化剂催化 CO 氧化性能的影响 
Fig. 7. Effect of support on the performance for CO oxidation. (1) 
1.35%Pd/SAPO-34(200); (2) 1.35%Pd/NaZSM-5; (3) 1.35%Pd/
MnSAPO-34; (4) 1.35%Pd/NaMOR; (5) 1.35%Pd/CuSAPO-34. 

20 40 60 80 100 120 140 160 180 200
0

20

40

60

80

100

(4)

(3) (2)

(1)C
O

 c
on

ve
rs

io
n 

(%
)

Reaction temperature (oC)

图 8  Pd 负载量对催化剂催化 CO 氧化性能的影响 
Fig. 8.  Effect of Pd amount on the performance for CO oxidation. (1) 
0.5%Pd/SAPO-34(200); (2) 0.8%Pd/SAPO-34(200); (3) 1.35%Pd/ 
SAPO-34(200); (4) 2.0%Pd/SAPO-34(200). 
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145 oC;  T100 依次为 135, 140 和 150 oC, 催化剂活性

逐渐降低 .  而  1.35%Pd/SAPO-34-H2 样品的  T100 为 

160 oC.  所以  CO 完全氧化活性顺序为  1.35%Pd/ 
SAPO-34(200) > 1.35%Pd/SAPO-34(300) > 1.35%Pd/ 
SAPO-34(400) > 1.35%Pd/SAPO-34-H2, 这说明催化

剂活性组分是 Pd2+ 物种.  不同温度焙烧后催化剂上 

Pd 组分的存在状态也不相同 , 焙烧温度为  200 和 

300 oC 时 , Pd 组分粒子较小并且处于高分散状态 , 

随焙烧温度的升高 , Pd 活性组分粒子会聚结长大 , 

与载体相互作用增强, 导致分散度降低和活性 Pd2+ 

不易还原, CO 氧化活性下降.  这与 Bi 等 [18]报道的 

Pd/NaZSM-5 上催化 CO 氧化反应的结果类似. 
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图 9  不同焙烧温度和预还原处理的 1.35%Pd/SAPO-34 催

化剂的 CO 氧化反应性能 
Fig. 9.  CO oxidation over the 1.35%Pd/SAPO-34 catalysts calcined 
at different temperatures and pre-reduced. (1) 1.35%Pd/SAPO-34(200); 
(2) 1.35%Pd/SAPO-34(300); (3) 1.35%Pd/SAPO-34(400); (4) 
1.35%Pd/SAPO-34-H2. 
 

3  结论 

用水热法合成了一系列晶粒小、比表面积高的 

SAPO-34, MnSAPO-34 及 CuSAPO-34 分子筛, 并以

它们为载体采用浸渍法制备了负载 Pd 催化剂用于 

CO 氧化反应 .  结果表明 , Pd/SAPO-34 催化剂性能

最优异, 其中, Pd 含量为 1.35%, 焙烧温度为 200 oC 

的 Pd/SAPO-34 具有最优的催化 CO 氧化反应性能, 

135 oC 下 CO 基本完全转化, 有较好实用意义. 
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