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Summary 

The role of oxygen in selective reduction of NOx by C3H6 in the presence of oxygen over 
Cu/ZSM-5 catalyst was investigated by the temperature programmed surface reaction (TPSR). It 
was found that oxygen enhances the oxidation of NO by C3H6 to NO2, but also consumes C3H6 as 
an oxidative agent causing a decrease in the decomposition of NOx. The present results allow 
demonstrating the reaction mechanism of selective reduction of NOx by C3H6 in real conditions. 

 
I - Më ®Çu 

C¸c kÕt qu¶ nghiªn cøu ph¶n øng khö chän 
läc NOx b»ng propylen trªn xóc t¸c Cu/ZSM-5 
khi cã mÆt oxi b»ng ph−¬ng ph¸p ph¶n øng bÒ 
mÆt theo ch−¬ng tr×nh nhiÖt ®é (Temperature 
Programmed Surface Reaction-TPSR) ®· ®−îc 
chóng t«i c«ng bè trong [1 - 4]. 

Bμi b¸o nμy gãp phÇn lμm s¸ng tá vai trß 
cña oxi trong ph¶n øng khö NOx b»ng propylen, 
mét vÊn ®Ò kh«ng chØ cã ý nghÜa lý thuyÕt cho 
phÐp lμm s¸ng tá c¬ chÕ ph¶n øng, mμ cßn cã ý 
nghÜa øng dông, v× oxi lμ cÊu tö lu«n cã mÆt 
trong khÝ th¶i ®éng c¬.  

II - thùc nghiÖm 

Thμnh phÇn hçn hîp ph¶n øng gåm: 340 
ppm NOx, 580 ppm C3H6, nång ®é oxi thay ®æi 
tõ 0% ®Õn 8%. L−îng xóc t¸c Cu3/ZSM-5 (chøa 
3.10-4 mol Cu/g ZSM-5) dïng cho mçi thÝ 
nghiÖm lμ 100 mg. Tèc ®é dßng nguyªn liÖu 
250 ml/phót, thÓ tÝch xóc t¸c 1 cm3, tèc ®é thÓ 
tÝch 15000 h-1, tèc ®é n©ng nhiÖt ®é 100C/phót. 
Thμnh phÇn hçn hîp ®−îc x¸c ®Þnh trªn thiÕt bÞ 
chuyªn dïng cho ph¶n øng DeNOx cña Ph©n 

viÖn vËt liÖu (ViÖn Khoa häc vμ C«ng nghÖ t¹i 
Thμnh phè Hå ChÝ Minh) víi ®Çu dß hång ngo¹i 
(IR) vμ ion hãa ngän löa (FID).  

III - KÕt qu¶ vμ th¶o luËn 

§é chuyÓn hãa cña NOx (XNOx) trªn xóc t¸c 
Cu3/ZSM-5 ë c¸c nhiÖt ®é ph¶n øng vμ c¸c nång 
®é oxi kh¸c nhau ®−îc ®−a ra trªn b¶ng 1 vμ 
h×nh 1. 

KÕt qu¶ cho thÊy, trong vïng nhiÖt ®é ph¶n 
øng (kho¶ng 350 - 400oC), NOx  hÇu nh− kh«ng 
bÞ ph©n huû nÕu trong hçn hîp kh«ng cã mÆt 
oxi. Khi t¨ng dÇn nång ®é oxi, ®é chuyÓn hãa 
cùc ®¹i cña NOx gi¶m dÇn, ®ång thêi ®iÓm cùc 
®¹i bÞ dÞch chuyÓn vÒ phÝa nhiÖt ®é thÊp. 

KÕt qu¶ nghiªn cøu tr−íc ®©y cña chóng t«i 
[4] ®· x¸c nhËn sù tån t¹i cña mét l−îng C3H6 
hÊp phô bÊt thuËn nghÞch (C3H6,btn) trªn bÒ mÆt 
xóc t¸c vμ chøng minh ®−îc r»ng: trong ph¶n 
øng khö NOx, chÝnh l−îng C3H6,btn nμy (chø 
kh«ng ph¶i C3H6 trong dßng nguyªn liÖu) míi lμ 
t¸c nh©n khö NOx. §èi víi c¸c hçn hîp ph¶n 
øng cã chøa oxi, gi÷a sù biÕn thiªn cña l−îng 
C3H6,btn vμ XNOx cã mèi quan hÖ ®ång biÕn vμ 
®¬n trÞ: cïng t¨ng dÇn qua cùc ®¹i, sau ®ã gi¶m. 
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§ång thêi, l−îng C3H6,btn cμng lín th× ®é chuyÓn 
hãa cña NOx còng cμng cao. Quy luËt nμy ®· 
®−îc lÆp l¹i tÊt c¶ c¸c mÉu xóc t¸c Cu/ZSM-5 vμ 
ë c¸c nång ®é oxi mμ chóng t«i ®· nghiªn cøu. 

Trªn h×nh 2 ®−a ra ®å thÞ sù phô thuéc cña XNOx 
vμ l−îng C3H6,btn vμo nhiÖt ®é trªn xóc t¸c 
Cu3/ZSM-5 ë nång ®é oxi b»ng 2% ®Ó minh 
häa. 

B¶ng 1: §é chuyÓn hãa cña NOx (XNOx) trªn xóc t¸c Cu3/ZSM-5 ë c¸c nhiÖt ®é vμ 
nång ®é oxi kh¸c nhau 

§é chuyÓn hãa cña NOx (XNOx), % 
NhiÖt ®é, oC 

[O2] = 0% [O2] = 0,5% [O2] = 2% [O2] = 8% 

200 0,97 2,42 0,33 0,58 

250 2,78 4,29 1,55 2,62 

300 1,18 5,14 4,08 8,20 

350 1,42 10,77 19,14 28,90 

402 2,54 31,95 67,55 71,72 

450 5,90 65,82 83,92 47,56 

500 11,61 94,22 60,58 33,75 

550 21,82 75,82 53,74 28,02 

600 30,77 64,23 52,43 25,59 
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H×nh 1: Sù phô thuéc cña ®é chuyÓn hãa XNOx vμo nhiÖt ®é ë 
c¸c nång ®é oxi kh¸c nhau trªn  xóc t¸c Cu3/ZSM-5 

 
Tuy nhiªn khi kh«ng cã sù hiÖn diÖn cña oxi 

trong hçn hîp ph¶n øng, mÆc dï ë nhiÖt ®é kh¸ 
cao (425oC), khi l−îng C3H6,btn ®· ®¹t cùc ®¹i 
(128,38 ppm) nh−ng ®é chuyÓn hãa cña NOx l¹i 
kh«ng ®¸ng kÓ (4,98%) nh− ®· thÊy trªn h×nh 3. 

Nh− vËy cã thÓ kh¼ng ®Þnh r»ng ph¶n øng 
chØ x¶y ra khi trong hçn hîp cã chøa oxi. §iÒu 
nμy cã thÓ ®−îc gi¶i thÝch nh− sau: trong qu¸ 
tr×nh khö NOx, tr−íc hÕt x¶y ra ph¶n øng oxi 
hãa NO hÊp phô trªn bÒ mÆt xóc t¸c thμnh NO2. 
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Ph¶n øng nμy ®−îc thùc hiÖn trªn c¸c t©m Cu2+: 

2CuO + NOhp → Cu2O + NO2,hp        (a) 

oxi ®ãng vai trß hoμn nguyªn xóc t¸c theo 
ph¶n øng: 

Cu2O + 1/2O2,hp → 2CuO                        (b) 
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H×nh 2: Sù phô thuéc cña l−îng C3H6,btn vμ ®é chuyÓn hãa cña NOx vμo  
nhiÖt ®é trªn xóc t¸c Cu3/ZSM-5 ë nång ®é oxi b»ng 2% 
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H×nh 3: Sù phô thuéc cña l−îng C3H6,btn vμ ®é chuyÓn hãa cña NOx vμo 
nhiÖt ®é trªn xóc t¸c Cu3/ZSM-5 khi hçn hîp ph¶n øng kh«ng cã mÆt oxi 

 
§iÒu ®ã thóc ®Èy ph¶n øng (a) vμ t¹o thμnh vßng oxi hãa-khö trªn bÒ mÆt xóc t¸c: 
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KÕt qu¶ trªn h×nh 3 còng chØ ra r»ng: khi 
l−îng C3H6,btn b¾t ®Çu gi¶m th× ®é chuyÓn hãa 
cña NOx míi t¨ng dÇn vμ ®¹t cùc ®¹i (75,7%) ë 
nhiÖt ®é rÊt cao (784oC). Sù chuyÓn hãa cña 
NOx ë nhiÖt ®é cao lμ kÕt qu¶ cña ph¶n øng 

ph©n huû trùc tiÕp: 

2NO → N2 + O2 

§iÒu nμy ®−îc thÊy râ qua kÕt qu¶ TPSR 
trªn h×nh 4. 
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H×nh 4: KÕt qu¶ TPSR cña ph¶n øng khö NOx trªn xóc t¸c 
Cu3/ZSM-5 (NOx: 340 ppm; C3H6: 580 ppm; O2: 0%) 

 
B−íc tiÕp theo lμ ph¶n øng c¹nh tranh cña NOx vμ O2 hÊp phô trªn bÒ mÆt xóc t¸c (®Òu lμ c¸c 

chÊt oxi hãa) víi chÊt khö C3H6,btn theo s¬ ®å: 
 

 

+NO2,hp CO + CO2 + H2O + N2      (c) 

C3H6,btn 

+O2,hp CO + CO2 + H2O              (d) 
 

KÕt qu¶ lμ khi t¨ng nång ®é oxi, sÏ lμm t¨ng 
nhanh tèc ®é ph¶n øng (d) so víi ph¶n øng (c), 
dÉn ®Õn lμm gi¶m ®é chuyÓn hãa cña NOx nh− 
®· nªu ë trªn. 

IV - KÕt luËn 

B»ng ph−¬ng ph¸p ph¶n øng bÒ mÆt theo 
ch−¬ng tr×nh nhiÖt ®é (Temperature 
Programmed Surface Reaction-TPSR), ®· 
nghiªn cøu ph¶n øng khö NOx b»ng propylen 
trªn xóc t¸c Cu/ZSM-5 khi cã mÆt oxi víi nh÷ng 

nång ®é kh¸c nhau. KÕt qu¶ cho thÊy: 

1. Khi cã mÆt oxi, ®é chuyÓn hãa cña NOx 
t¨ng theo nhiÖt ®é, ®¹t cùc ®¹i ë nh÷ng nhiÖt ®é 
kh¸c nhau. Nång ®é oxi cμng lín, nhiÖt ®é ®¹t 
®é chuyÓn hãa cùc ®¹i cña NOx còng nh− ®é 
chuyÓn hãa cùc ®¹i cña NOx cμng thÊp. Khi 
kh«ng cã mÆt oxi, NOx hÇu nh− kh«ng bÞ ph©n 
huû trong vïng nhiÖt ®é ph¶n øng (kho¶ng 350 - 
400oC).   

2. §· ®−a ra lý gi¶i vÒ vai trß 2 mÆt cña oxi 
trªn bÒ mÆt xóc t¸c: hoμn nguyªn xóc t¸c, thóc 
®Èy qu¸ tr×nh oxi hãa NO thμnh NO2 (t¸c ®éng 

 22



tÝch cùc) vμ oxi hãa (®èt ch¸y) C3H6,btn, dÉn ®Õn  
lμm gi¶m kh¶ n¨ng ph©n huû cña NO2 (t¸c ®éng 
tiªu cùc). Hai t¸c ®éng nμy cïng diÔn ra trong 
qu¸ tr×nh ph¶n øng. HiÖu qu¶ cña sù ph©n huû 
NOx phô thuéc vμo viÖc lùa chän chÊt xóc t¸c vμ 
nhiÖt ®é ph¶n øng. 

Tμi liÖu tham kh¶o 

1. Lª Thanh S¬n, TrÇn V¨n Nh©n. T¹p chÝ 

Khoa häc, §¹i häc HuÕ, sè 22, 105 - 111 
(2004). 

2. Lª Thanh S¬n. T¹p chÝ Khoa häc, §¹i häc 
HuÕ, sè 25, 69 - 74 (2004). 

3. TrÇn V¨n Nh©n, Lª Thanh S¬n, Bïi Xu©n 
Tïng. T¹p chÝ Hãa häc, T. 44 (2), 142 - 146 
(2006). 

4. Lª Thanh S¬n, TrÇn V¨n Nh©n. T¹p chÝ Hãa 
häc, T. 44 (5), 552 - 555 (2006). 

 

 23


