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요 약

철이 이온교환된 상업용 베타제올라이트를 450-900°C 범위에서의 소성 및 수열처리 온도에 따른 아산화

Fe-베따제올라이트의 특성분석을 위'8"J-o:1 XRD, N2 홉착 및

27AI-NMR, XPS 분석을 수행하였다.900°C에서의 소성처리 온도 및 750°C 에서의 수열처리 후의 Fe-베타

제올라이트의 비표면적 및 기공 부피는 30% 정도 감소하였지만， 감소 정도는 수열처리 후에 더욱 섬각하게

판찰되었다. 하지만 격자 안의 AI은 이온 교환된 Fe어l 의하여 900°C에서의 소성처리 후에도

늄화에 의해 얀정된 사면체 형태의 AI 상태를 유지하였다. 소성 및 수열처리 온도 증가에 따라 아산화질소의

분해반응 온도는 증가하였고 수열처려 후의 비활성화가 소성처리 후보다 섬각하게 관찰되었다.

주제어 : 아산화질소， 직접분해반웅， Fe-베타제올라이트

Abstract: The effect ofcalcination temperature or hydrothermal treatment ofcommercial Fe-beta zeolites in the

range of450-900°C were examined in the direct decomposition ofN20. Fe-beta zeolites used were characterized
using XRD,N2 sorption, 27Al MAS NMR and XPS. Although the surface area and micropore volume ofFe-beta

zeolite after calcination at 900°C and hydrothermal treatment at 750°C decreased ca. 30%, a larger decrease in

the surface area and micropore volume by hydrothermal treatment was observed than by calcination treatment
alone. However, the Al sites in frameworks of zeolite were conserved in stable tetrahedral form resulting from

low degree of dealumination which was related to the adjacent Fe ions on the Al sites. This could likely be
correlated with the conservation ofhigh surface area and micropore volume ofFe-beta zeolites. The increase in

the calcination or hydrothermal treatment temperature caused the increase ofdecomposition temperature ofN20
and the severe deactivation was observed after hydrothermal treatment than calcination σeatment.

Key words: Nitrous oxide, Direct decomposition, Fe-beta zeolite

t. 서 론

아산화질소(N20， nitrous oxide)는 근래까지 대기환경에 무
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해하다고 언식되어 환경문제에서 무관십의 대상이 되어 왔다.

그러나 온실가스로 잘 알려진 CO! 보다 온실효과지수가 약

310배 높은 물질로 알려지면서 N20 저감을 위한 많은 연구가



진행되고 있다. N20는 대기권에서 분해되는데 약 150년이 걸

려며 성층권의 오존 파괴를 가져오는 연쇄반응의 초기 광반응

과 산화반웅을 일으키는 물질로 알려져 있다. N20의 주 발생

원은 아디프산 공정， 질소 제조공정， 삼원촉매가 장착된 자통

차， 유통총 연소장치 등으로 서온 N20 분해로 N2와 Q룰 생성

하기 위해서는 저온분해 촉매를 필요로 한다. N20는 열역학적

으로 불안정한 분자이지만 상온에서 상당히 안정하며， N-N-O

의 형태로서 비대칭구조를 가지며， 분해반응이 열어날 때는

N-N결합보다 N-O결합이 더 쉽게 깨진다. N20에 있어 N-O의

열적분해반응의 활성화 에너지는 250~270 앤/mol 범위에 있

으며， Eq. 1과 같은 발열반응으로서 열적 분해로는 900K 이상

의 온도를 필요로 한다‘ N20농도애 대해 반응차수는 열차로

진행된다고보고되었다[1].

2N20 • 2N2 + 02 (6.H rO(298) = -163 kJ/mol) (1)
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처리 온도를 변화시켜 처리한촉매 상에서 N 20 직접분해 반응

을 수행하였다. 본 연구에서 사용된 베타제올라이트는 기공이

2차원 구조로 6.6 x 6.7 A, 다른 1차원 형태의 5.6 x 5.6 A 채

널의 12-고리 기공을 갖고 있는 제올라이트이다f댄. 상엽용으

로 제조된 Fe-베타제올라이트포 소성온도졸 550~900·C까지，

수열처리 온도를 550-900·C 범위 내에서 변화사켜 촉매활성

평가하였다. X-선 회절 분석(X-ray diffraction, XRD)을 통

해 Fe-베타촉매의 열적 안정성에 따른 결정화도를 확인하였다.

통해 촉매의 비‘표면적 및 기공부피 변화를

펴보았다. 촉매의 구성원소비와 산화물 상태의 화학적 상태를

확인하기 위해 Mg-Ka X-선(1253.6 eV)을 이용한 X‘선 광전

자분광 분석을 수행하였다. 전처리 조건에 따른 측매내의 구

조를 확인하기 위해 땅I MAS 핵자기공명(rna힘C 뻐gle spinning

nuclear magnetic resonance, MAS NMR) 등의

수행하였다.

Kaptejin et al. [I]은 Fe-ZSM-5 촉때 상에서의 N20 분해반

웅의 반웅기구를 다음과 같이 표시하였다. 이틀은 대부분의 연

구자들이 두 단계의 반응을 통하여 N20 분해반응이 얼어난다

고 가정한 것과 같이 첫 번째 단계는 l 몰의 N20가 l 몰의 질

소분자와 촉매활성점에 흡착된 산소원자로 분해되는 반응이고，

두 번째 단계는 다른 l 몰의 N20분자가 흡착된 산소와 반응하

여 각각 1 몰의 질소와 산소로 분해되는 반응이며， 두 번째 단

계가 반응윷속단계로 진행된다고 하였다.

N20 • N2 + 0*

N20 + 0* • N2 + 02

(2)

(3)

2. 실 험

2.1. 촉매 제조

실험에 사용된 철이 이온교환 된 베타제올라이트

코스모정밀화학에서제공한 Fe-베타제올라이트상업용 촉매를

사용하였다. 이온교환 전의 Si/A1 원자 비는 17.5이었고

함량은 1.2 wt%였다. 철이 이옹교환된 Fe-베타제올라이트는

공기 중에서 550~900·C 범위 내에서 4 시간 또는 10시간 소

성처려하였다. 그리고 수열분위기 상에서 처리 후의 비교를 위

하여 450-900·C 범위 내에서 공기 중 10% 수증기로 10시간

처리하였다.

촉애를 사용한 N20 직접분해 반웅은 Winter[2]의 연구를

시초로 금속촉매， 단일 산화물， 복합 산화물， 페롭스카이트 산

담체 산화물， 제올라이트 촉매 퉁 많은 연구가 이루어졌

다. 금속촉매는 주로 Pt, Pd, Ag 같은 귀금속촉매로 650K 이상

에서 활성을 보이기 시작했으며， 산소에 의한

되었다. CuO, C0304, Fe203, MgO, 11'0 2, Cao , Ce02, Mn02

등의 순수 산화물[3，4]을 사용한 반응에서도산소에 의한 활성

감소가 발견되면서 복합산화물에 대한 연구가 진행되었다. 금

속 성분이 도펑 된 산화물이냐고융 상태 산화물， 스피넬 구조，

페롭스차이트구조를 갖는 촉매[5，6J를 사용하면서 단순한 분

해활성이 아닌， 촉매 상에서 열어나는 현상 이해에 연구가 집

중되었다. 특히 전이금속인 Co, Ni, Cu, Fe 퉁이 침가된 촉매

가 기존에 연구되었던 촉매보다우수한 성질을 보였다. 하지만

산소에 대한 활성감소 현상이 매우 커서 반응조건에 따라 큰

활성차이를 보였다. 제올라이트 계열의 촉때는 Fe, Co, Cu,

Ni, Mn 둥융 ZSM-5, MOR, Y 등에 탐지시킨 쪽매에 대한 연

구가 진행되었고， 그 중에서 ZSM-5에 Fe를 이온교환한 촉매가

우수한 활성이 있다고 보고되었다{7，8].

본 연구에서는 곤 기공을 갖는 제올라이트 중에서 대표적으

로 쓰이는 베타(beta) 제올라이트를 철로 이온 교환하여 상엽

적으로 판매되는 Fe-베타제올라이트 촉매 성에서 소성 빛 수열

2.2. 실험방법

아산화질소를 질소와 산소로 전환하가 위한 아산화질소 직

접분해반응은 내부 직경 I em인 U자 모양의 석영 고정충 반응

기로 상압 하에서 실행하였다. 반응 전에 철이 이온교환 된 베

헬륨(200 cm3/min) 분위기 하에서 60WC

까지 2'C/min의 속도로 상승시키고， 1시간 동안 유지한 후 5°C

Imin의 냉각속도로 300·C까지의 반응온도까지 냉각하였다.

0.1 g의 촉매를 사용하여 아산화질소의 농도를 5000 ppm으로

고정하고， He을 희석 기체로 총 유량 200 cm3/min로 고정하

여 300-550·C의 반응온도 범위 내에서 2·C min·
l
의 승온속도

를 유지하였다. 아산화질소와 헬륨은 유량조절기 (mass flow

controller, Brooks 5820 E MFC)룹 이용하여 반웅장치에

입하였고， 반응 후 아산화질소 농도를 lR 시스템이 구축되어

N20 분석기(Teledyne Model 7500)로 실시간 분석을 진

행하였다[10]. 아산화질소 전환율은 반응된 아산화질소 농도를

나누어 계산하였다.

2.3. 촉매의 특성분석

전처리 후 촉매의 결정성 변화를 살펴보기 위해 Siemens

D-5OO5 기기를 사용하여 XRD 분석을 하였다. 이 때 사용한
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전압과 전류는 30 rnA, 50 kV이고， 0.12 degree/min의 주사

속도， 28 = 5-40
0

의 범위에서 측정하였다. 비표면적 및 기공

부피는 액체질소 온도 하에서 질소흡착으로 Micromeritics사

의 ASAP 2020을 사용하여 P/Po = 0.002-0.03 범위 내에서

측정한 값으로 비표면적을구하였고 t-plot을 이용하여 미세기

공부피를 측정하였다. 제올라이트의 원소 구성비와화학적 결

합 상태를 알아보기 위해 XPS(VG ESCAlAB 210, MgKa

X-ray source = 1253.6 eV) 분석을 하였고， Si 2p = 103.0 eV

를기준으로삼았다.분말형태의 촉매를 2mm의 펠릿 형태로

압축시켜 장착하였고， 5x lO-1O torr 이하의 압력을 유지한 상

태에서 분석을 진행하였다. 제올라이트구조내의 알루미늄 결

합 상태를 알아보기 위해 4mm 이중 공명 Bruker MAS 탐침

이 장착된 Bruker Avance 500 MHz NMR 분광기를 이용하

였다. 27AI MAS NMR 스펙트럼은 27AI 진동수 130.325 MHz

에서 회전속도는 12.0 kHz을 사용하여 얻어졌다. 스펙트럼은

약 3000 펄스 전이정도를수행하였고，조건은 π14 rad 5.00 lis

의 펄스길이와 반복 지연시간은 1.0 s 이었다.AI 화학적 옮김

의 기준치는 AI(H20)63
+ 용액의 AI을 o ppm 기준으로사용하

였다.

Table 1. BET s1πface area and micro- 뻐d to때 pore voll뻐Ie

of calcined and hydrothen뼈By aged Fe-beta zt삐Utes

used in the NzO decom뻐sition

Ten빡mmre SBErPO/It v3ol-lu、 me Di짱ee of
TRainfnt /-2l-、 ‘UTII용l αys떼파nty

("C) (mIg) Mαo Total (%)

550a 697 0.229 0.478 100

550 613 0.195 0.419 95

C없，때 700 603 0.182 0.448。 ωm

800 546 0.182 0.422 62

900 449 0.126 0.391 59

450 641 0.205 0.440 100

550 630 0.181 0.453 91

H‘vdr，뼈빼 650 610 0.175 0.488 80ω

750 543 0.161 0.422 69

900 222 0.006 0.268 54

, Calcined at 550 'c for 4 h. The other zeolites were treated for 10 h

3. 결과 및 고찰

3.1. 특성분석

철이 이온교환 된 베타제올라이트의 특성분석을 위하여

XRD, 질소흡착을 통한 비표면적 및 기공부피 측정， 제올라이

트 내의 알루미늄 상태 확인을 위한 고체상태 27AI MAS NMR,

산회장태 확인을 위해 XPS 분석을 수행하였다.

본 반응에 사용된 Fe-베타제올라이트의 대표적인 XRD 형태

를 소성옹도및 수열처리 후의 결정상 비교를 위하여 Figure 1

과 Table 1에 나타냈다. 철이 이용교환된제올라이트분자체의

XRD 형태는 소성 및 수열처리 후에도 모두 베타제올라이트의

XRD 형태를 간직한상태로 문헌과 일치하였다[9). 550'C에서

4시간 소성한 Fe-베타제올라이트의결정도를 28 = 22.6。 기

준으로 하였을 때 550'C에서 소성시킨 제올라이트의 결정화도

는 95%였으나 900'C에서 소성한 촉매의 경우 열부분의 구조

붕괴로 인해 결정화도가 59%로 급격하게 감소하였다. 이와 같

은 경향은 수열처리 후에 더욱 두드러져 900'C에서 수열처리

한 촉매의 경우 기준 제올라이트에 비해 54% 정도의 결정도로

급격하게 감소하였다. 하지만 이러한 급격한 구조 붕괴에 따른

결정화도의 감소는 Fe가 포함되지 않은 H-베타제올라이트에

비해 열적 및 수열 안정성이 향상됨을 확인할 수 있었다{13).

이러한 결정도의 감소는 비표면적과 미세기공부피 감소와 연

관성을 가질 수 있었다.

생성 가능한 철산화물의 상태는 a-Fe203, ¥-Fe203, FeO,

(A) (B)

(e) 1-'1\ ‘ I(e)
(그·

(

그

、~ (d)

홍땀「표:3iA
“)

(b)

(a)
5 10 15 2J 25 3J :I; 40 5 10 15 m 25 3J :I; 40

2 Theta ‘pegree’ 2 Theta(degree)

F핑ore 1. XRD 뼈ttems of Fe-beta zeolites (A) calc파때 at (a) 550t for 4 h and (b) 550t , (c) 700t , (d) SOOt ,
뻐.d (e) g'C for 10 h 뻐d (8) hydrothen빼ly aged at (a) 450'C , (b) 550'C , (c) 650'C , (d) 750'C and
(e) g'C for 10 h.
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Table 2. XPS biJ때ng energies of Fe-beta zeolite calcine‘lor
hydrott뻐W빼yag때 at 뼈tJerent treatment tem맑，rature

Calcined

Binding energy (eV)

Fe 2p

2p 3/2

710.8

710.4

710.3

710.3

2p 1/2

724 .4

724.3

724.2

723.9

532.2

532.2

532.1

532.2

o Is

Temperature

("c) AI 2p

74 .4

74.4

74 .4

74.3

550a

550

700

800

Treatment

(Fia

n
E。
)깅
@
g。
ω
정

-P
>

710.2

710.2

710.2

710.3

710.3

724 .4

724.3

724.0

724.2

724.1

532.1

532.2

532.2

532.1

532.1

74.3

74 .4

74.2

74 .4

74.2

900

450

650

750

550

Hydrothermal

1.0

Relative pressure (pIp)

Figtπe 2. N2 adsorp엔on-desorption isotherms of Fe-beta
zeo메tes calcined at 550'C(.) for 4 h 뻐d 550'C
(e), 700'C(‘), 800'C(T), and 9OO 'C(+) for
10 h.

0.80.60.40.20.0

710.3724 .4532.274.2900

a Calcined at 550'C for 4 h. The other z∞lites were treated for 10 h

였다. 소성 온도 SOO'C , 수열처리 온도 750'C 후의 비표면적은

540 m2/g으로 가장 높았던 비표면적 697 m2/g에 비해 21% 정

도 감소하였지만， 900'C에서 소성처리 후에는 급격하게 약

36% 감소한 449 m2
/g의 비표면적을보여주었다. 같은 온도에

서의 수열처리 후에는 더욱 급격하게 감소하여 비표면적은

222 m2/g을 나타냈다. XRD 결과 및 절소흡착등옹선에서 볼

수 있듯이 전처리 옹도가 900'C 이상에서는 베타제올라이트의

구조 붕괴로 인하여 결정도 감소와 더불어 비표면적 및 미세기

공부피가 급격하게 감소함을 얄 수 있었다.

Figure 3은 이산화질소의 직접 분해반응에 사용된 소성 및

수열처리한 Fe-베타제올라이트의얀AI MAS NMR 스펙트럼을

보여주고 있다. 공기 중 550'C에서 10시간 동안 소성한 Fe-버l

타제올라이트는제올라이트로화학적 옮김 값이 O 및 55 ppm

를 갖는 두 개의 피크가나타났다.0 ppm 부근의 피크는 팔면

Fe304 등이 존재 가능하지만활성 상태로 알려져 있는 u-Fe203

는 28가 33도 부근에서 관찰되지만{l4，l 5] 촉매 표면에 형성되

어 있는 철산화물 형태로는 900'C의 소성 및 수열처리 후에도

XRD 상으로는 관찰되지 않았다. 소성 또는 수열처리 후 생성

되는 철산화물은 입자가 2 om 이하의 크기로 너무 작아 XRD

상의 피크가 넓게 형성됨으로분별이 어려울 수 도 있다

아산화질소 직접분해 반응에 사용된 Fe-베타제올라이트의소

성 및 수열처리 온도 변화에 따른 비표면적 및 기공부피를Table

1과 Figure 2에 정리하였다. Figure 2에 보이듯이 900'C에서 소

성처리 후에도 미세기공 제올라이트형태에서 보이는 I 형태의

질소 흡탈착 등온선 형태를 잘 간직하고 있었다. 공기 중에서

소성 또는 수열처리 온도가 증가함에 따라 비표면적 및 기공부

피는 처리 조건과 관계없이 거의 일정한 상태로 감소하였다.

단순히 550'C에서 소성 시간을 4시간에서 10시간으로 변화시

킴에 따라 비표면적은 697 에서 613 m2/g으로 약 12% 감소하
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댐믿Ire 3. 27AI MAS NMR spectra of Fe-beta zeolites (A) 앉lcined at (a) 550'C for 4 h and (b) 550'C, (c)
700'C, (d) 800'C, and (e) 900'C for 10 h and (B) hydrothermally aged at (a) 450'C, (b) 550'C,
(c) 650'C, (d) 750'C 뻐d (e) 900'C for 10 h.
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Table 3. XPS 뻐돼y허s of Fe-beta zeolite calcined or hydrothen뼈lly aged at different treatment temperatures

Treatment
Temp. Atomic percent (%) Si/AI Fe/AI

(''C) Na Fe O Si AI ratIO ratio

550a 0.46 72.42 24.62 2.51 9.8 0.18

550 0.01 0.33 71.82 26.02 1.83 14.2 0.18

Calcined 700 0.01 0.47 71.68 26.16 1.68 15.6 0.28

800 0.02 0.45 72.43 25 .43 1.66 15.3 0.27

900 0.21 0.42 71.68 25.33 2.35 10.8 0.18

450 0.38 72.84 24.83 1.95 12.7 0.19

550 0.22 71.57 26.42 1.79 14.8 0.13

Hydrothermal 650 0.36 71.76 26.12 1.76 14.8 0.21

750 0.30 71.34 26.68 1.68 15.9 0.18

900 0.43 70.79 26.91 1.87 14.4 0.23

a Calcined at 550"C for 4 h. The other zeolites were treated for 10 h

체 배위구조 알루미늄， 55 ppm 근처의 피크는 사면체 배위구

조 알루미늄으로기존 문헌 결과와 잘 얼치한다[13]. 이 결과로

부터 알 수 있는 것은 H-베타제올라이트에존재하는 모든 알

루미늄이 제올라이트 구조내의 사면체 위치에 모두 존재하는

(e)
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것은 아니며， 일부는 소성 또는 물 처리에 의한 탈알루미늄으

로 인해 사면체 배위구조에서 벗어나 팔면체 배위구조로 존재

하게 된다. 소성 후에 존재하는 팔면체 배위구조 알루미늄은

암모니아와 같은 환원성 기체 존재 시에는 다시 사면체 배위구

(B)

그
·
m
)
>
:mZEz 삐

삐”
삐

베

735 730 725 720 715 710 705 700 695

Binding Energy (eV)

”
그
·
m
)
>:”z@iz

에

뼈

띠

삐

예

540 잃8 536 잃4 532 잃o 528 526

Binding energy (eV) Binding energy (eV)

F핑ore 4. XP s야ctra of AI 2p (A), Fe 2p (B), Si 2p (c) and 0 Is (D) electron level for Fe-beta zeo피tes calcined
at (a) 550"C for 4 h 뻐d (b) 550"C , (c) 700"C , (d) 800"C , and (e) 900"C for 10 h.



Table 4. Reaction tem맑ranπe in 20, 50, 90% conversions
for 따reet dec‘wposition of N20 over Fe-beta
R여ites 얹Icined or hydrothermally aged at
different treatlnent temperatures
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Temperature of light-off means that of 50% conversion of N 20 ,

조로 톨아가는 형태로 존재하거l 원따[13]. 이와 강은 팔면체 배

위구조 알루미늄은 산화물 형태의 AI203와는 구멸되는 제올라

여트의 구조상 알루미늄으로 Si-O-외 의 부분적인 가수분해반

응에 의한 것으로 구별할 수 있다. 철이 존재하는 Fe-베타제올
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I페휠πe 5. XP spectra of AI 2p (A), Fe 2p (B), Si 2p (c) and 0 Is (D) electron level for Fe-beta zeolites
hydrothen뼈lIyage에 at (a) 45We, (b) 550 oe , (c) 650 oe , (d) 750 0e and (e) 900 0e for 10 b.
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라이트의 열적 안정성은 H-형태의 제올라이트보다 우수한 것

으로 보고된 바 있다[15]. Figure 3에서 알 수 있듯이 900"C에

서 소성 및 열저리 후에 급격한 비표면적 및 결정도의 감소에도

안에 사떤체

전체의 95% 이상을 간직함을 확인할 수 있었다， Ramirez[14]

는 제올라이트 구조 밖에 존재하는 철산화물보다는 주로 고렴

된 철 종:들이 청이 이온교환 된 제올라이트 성에서

분해 반응에 더 활성이 있다고 보고하였다. 27AI MAS NMR 결

과로서 철산화물의 결합상태를 확인하기 어려운 철산화물의

결합상태를 확언하기 위하여 XPS 분석을 수행하였다.

직접분해 반응에 사용된

원소 구성비와 화학적 결합상태를 알아보기 위해 XPS 분석 결

과를 Figure 4와 5, Table 2와 3에 나타냈다. 소성 및 수열처

리 후의 AI, 0 , Si, Fe의 결합에너지에는 큰 변화플 보이지 않

았다‘ Fe-버l타제올라이트의 AI2p，Ols의 결합에너지 74.3±0.1

eV, 532.1±0.1 eV는 일반적인 제올라이트에서 나타나는 결합

에너지와 잘 일치하였다[15]. Fe2p3/2의 결합에너지 710.3土0.5

eV는 a-철 화합윷의 결합에너지와 거의 임치하였다[16]. Xl’S
분석에서의 Si/AI 비는 9.8에서 15.9로 원소 분석으로부터 얻어

진 Si/AI 비가 17 ，5인 것어1 비교하면 표면에 알루미늄 성분이

풍부하게 존재함을 알 수 있었다. 일반적으로 소성처리에 비하
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Figlπe 6. Direct N20 decompos퍼on over Fe-beta zeolites (A) calcined at (a) 550'C (‘), (b) 700'C (6), (c) 800'C
(+), and (d) 900'C (.) for 10 h and (B) hydrothennally aged at (a) 450'C , (b) 550'C , (c) 650'C ,
(d) 750'C and (e) ’OO'C for 10 h.

여 수열처리한 H-제올라이트의 경우 탈알루미늄 현상이 심하

게 진행된다고 알려져 있지만， 철을 함유한 Fe-베타제올라이트

경우에서의 Si/AI 비는 큰 차이를 보이지 않았다. 이 렇게 차이

를 보이지 않는 것으로 보아 Fe를 함유한 제올라이트는 소성

및 수열처리 후에도 안정한 상태로 유지되고 있음을 확인할 수

있었다. Table 3의 XPS 표면 정량분석을 통해 얻은 베타제올

라이트상의 철 함량은 Fe써l 비가 0.13-0.28로 이온교환 정도

가 100%인 최대치 0.5에 모두 미달함을 알 수 있었다.

3.2. 아산화질소 직접분해반응

철이 이온교환 된 Fe-베타제올라이트 상에서 아산화질소 직

접분해반응에 대한 전환율 변회를 소성온도 및 수열처리 옹도

변화에 따라 전환율이 20， 50， 90%인 전환율 온도로 구분하여

Table 4 및 Figure 6에 정리하였다. 아산화질소의 직접분해반

응 전환울은 550'C에서 소성한 Fe-베타제올라이트가전환율

50% 기준으로 분해온도는 467'C로 가장 좋은 활성을 보였다.

소성 및 수열처리 온도 증가에 따라 아산화질소의 분해 반응온

도는 증가하였고 수열처리 후의 비활성화가 소성처리 후보다

심각하게 관찰되었다. 이러한 분해온도 증가는 반응성이 감소

하는 것으로 직접적으로 비표면적 및 기공부피의 감소로 인하

여 활성상인 철산화물로의 접근이 용이하지 않는 것이라 할 수

있다. XPS 분석 및 27AI MAS NMR 분석에서 알 수 있듯이 활

성상인 철산화물의 종류에는큰 차이를 보이지 않았고 다만 비

표면적 및 기공부피의 감소와 연관 지을 수 있었다.

4. 결 론

철이 이온교환된 상업용 베타제올라이트를 450-900'C 범위

내에서 소성 및 수열처리온도에따른 아산화질소직접분해 반

응성을 관찰하였다. 철-베타제올라이트의 특성분석을 위하여

XRD, N2 흡착 및 탈착， 27꾀-NMR， XPS 분석을 수행하였다.

900'C의 소성 및 수열처리 후에도 XRD 상의 변화는 관찰되지

않았다.900'C에서의 소성처리 온도 및 750'C에서의 수열처리

후의 Fe-베타제올라이트의 비표면적 및 기공 부피는 30% 정도

감소하였지만 그 정도는 수열처리 후에 더욱 심각하게 관찰되

었다. 하지만 격자 안의 AI은 이온 교환된 Fe에 의하여 900'C

에서의 소성처리 후에도 낮은 탈알루미늄화에 의해 안정된 사

면체 형태의 AI 상태를 유지하였다. 아산화질소의 직접분해 반

응 전환은 550'C 에서 소성한 Fe-베타제올라이트가 전환율

50% 기준으로 분해온도는 467'C로 가장 좋은 활성을 보였다.

소성 및 수열처리 온도 증가에 따라 아산화질소의 분해반응온

도는 증가하였고 수열처리 후의 비활성화가 소성처리 후보다

심각하게 관찰되었다.
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