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ｐｈａｓｅｆｏｒｔｈｅＰｔｓｕｐｐｏｒｔｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓｉｓｐｒｏｂａｂｌｙｄｕｅｔｏ
ｔｈｅｈｉｇｈｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆＰｔ．ＦｒｏｍＦｉｇ．１，ｉｔｃａｎｂｅｓｅｅｎ
ｔｈａｔｌｏａｄｉｎｇＰｔｄｏｅｓｎｏｔｃｈａｎｇｅｔｈｅｐｈａｓｅｏｆＰ２５．Ｔｈｅ
ｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｏｆｔｈｅＰｔ／Ｐ２５ｓａｍｐｌｅｓｃａｌｃｕｌａｔｅｄｂｙｔｈｅ
Ｓｃｈｅｒｒｅｒ＇ｓｆｏｒｍｕｌａｉｓｆｏｕｎｄｏｕｔｔｏｂｅ３４ｎｍ．Ｔｈｅｍａｓｓ
ｆｒａｃｔｉｏｎｏｆａｎａｔａｓｅｐｈａｓｅ（ＦＡ）ｉｓｃａｌｃｕｌａｔｅｄｖｉａｔｈｅ
ｕｓｕａｌｌｙａｃｃｅｐｔｅｄｑｕａｎｔｉｔａｔｉｖｅｍｅｔｈｏｄ［４９－５０］ａｓＥｑ．（１）
ｗｉｔｈｔｈｅｓｔｒｏｎｇｅｓｔｐｅａｋｉｎｔｅｎｓｉｔｙＩＡａｎｄＩＲｏｆｔｈｅａｎａ
ｔａｓｅ（１０１）ｃｒｙｓｔａｌｆａｃｅａｎｄｔｈｅｒｕｔｉｌｅ（１１０）ｃｒｙｓｔａｌ
ｆａｃｅ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ａｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏｅｑｕａｔｉｏｎ（１），ｔｈｅ
ｃｏｎｔｅｎｔｏｆａｎａｔａｓｅｐｈａｓｅｉｎｔｈｅＰ２５ＴｉＯ２ｓａｍｐｌｅｉｓ
７２．０９％，ｗｈｉｃｈｉｓｃｌｏｓｅｔｏ７０％［４２］．Ｔｈｉｓｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ
ｃｏｕｌｄｂｅｃａｕｓｅｄｂｙｔｈｅｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎｅｆｆｅｃｔｏｆｌｏａｄｉｎｇＰｔ
ｏｎＰ２５ａｎｄｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎｏｆｔｈｅＰｔ／Ｐ２５ａｔｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａ
ｔｕｒｅ．ＴｈｅｃｒｙｓｔａｌｌｉｔｅｓｉｚｅｏｆｔｈｅＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）ｓａｍｐｌｅｓｉｓ
ｃａｌｃｕｌａｔｅｄｔｏｂｅ３０ｎｍ．ＳｍａｌｌｅｒｓｉｚｅｏｆＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）
ｔｈａｎＰｔ／Ｐ２５ｂｒｏａｄｅｎｓｔｈｅＸＲＤｐｅａｋｓｏｆＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）．

ＦＡ＝ １
１＋１．２６（ＩＲ／ＩＡ）

（１）

２．１．２ＴＥＭａｎａｌｙｓｉｓ　　ＴＥＭａｎａｌｙｓｉｓｉｓｐｅｒｆｏｒｍｅｄｔｏ
ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｔｈｅｍｏｒｐｈｏｌｏｇｙｏｆＰｔ／Ｐ２５（０．５％ ～
２．０％）ｒｅｄｕｃｅｄａｔ４５０℃ ｆｏｒ３ｈ；ａｎｄｔｈｅｒｅｓｕｌｔｉｓ
ｄｉｓｐｌａｙｅｄｉｎＦｉｇ．２．ＡｓｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇ．２，ｓｍａｌｌｄａｒｋ
ｓｐｏｔｓｏｎｔｈｅＴｉＯ２ｐａｒｔｉｃｌｅｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｔｈｅＰｔｍｅｔａｌｐａｒｔｉ
ｃｌｅｓ．ＩｔｃｌｅａｒｌｙｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｅｓｔｈａｔＰｔｐａｒｔｉｃｌｅｓａｒｅｓｍａｌｌ
ａｎｄｕｎｉｆｏｒｍｌｙｄｉｓｐｅｒｓｅｄｔｈｒｏｕｇｈｏｕｔｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔＰ２５
ＴｉＯ２

［３１］．Ｉｔｉｓａｌｓｏｏｂｓｅｒｖｅｄｔｈａｔａｖｅｒａｇｅｓｉｚｅｓｏｆ
０．５％，１．０％，１．５％，２．０％ Ｐｔ／Ｐ２５ａｒｅ１．３５，１．８，
２．４，３．６５ｎｍ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｍｏｒｅｏｖｅｒ，ｎｏｏｂｖｉｏｕｓ

Ｆｉｇ．２ＴＥＭｉｍａｇｅｓｏｆｔｈｅｒｅｄｕｃｅｄ０．５％～２．０％
（ｗｅｉｇｈｔｐｅｒｃｅｎｔａｇｅ）Ｐｔ／Ｐ２５ｐｏｗｄｅｒｓ

９３４第５期　　　　　　　　　　　　　　　　陈术清等：光照和加热条件下 Ｐｔ／ＴｉＯ２催化二氧化碳加氢



ａｇｇｌｏｍｅｒａｔｉｏｎｐｈｅｎｏｍｅｎｏｎｉｓｏｂｓｅｒｖｅｄａｔｔｈｅＰｔｓｉｔｅｓ．
ＡｈｉｇｈｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆＰｔｓｐｅｃｉｅｓｍｉｇｈｔｂｅｄｕｅｔｏｔｈｅｈｉｇｈ
ｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｏｆｔｈｅＰ２５ＴｉＯ２ａｎｄｔｈｅｌｏｗＰｔｌｏａｄｉｎｇ．Ａｓ
ｓｈｏｗｎｉｎｔｈｅＸＲＤｐｉｃｔｕｒｅＦｉｇ．１，ｉｔｉｓｓｕｐｐｏｓｅｄｔｈａｔｔｈｅ
ｈｉｇｈｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆＰｔｓｐｅｃｉｅｓｐｒｏｂａｂｌｙｌｅａｄｓｔｏｔｈｅａｂ
ｓｅｎｃｅｏｆｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎｌｉｎｅｓｉｎｔｈｅＰｔｐｈａｓｅｆｏｒｔｈｅＰｔｓｕｐ
ｐｏｒｔｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓ［２９］．ＴｈｅｈｉｇｈｄｉｓｐｅｒｓｉｏｎｏｆＰｔｍｉｇｈｔｒｅ
ｓｕｌｔｉｎａｇｏｏｄａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＣＯ２ｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎ．
２．１．３Ｎ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎａｎａｌｙｓｉｓ　　ＴｈｅＢＥＴ
ｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ，ｖｏｌｕｍｅｏｆｐｏｒｅｓａｎｄａｖｅｒａｇｅｐｏｒｅｄｉａｍｅ
ｔｅｒｏｆＰ２５，Ｐｔ／Ｐ２５（０．５％～２．０％），ＴｉＯ２（ＨＴ）ａｎｄ
０．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）ｃａｔａｌｙｓｔｓａｒｅｄｉｓｐｌａｙｅｄｉｎＴａｂｌｅ１．

Ｔａｂｌｅ１Ｐｈｙｓｉｃｏｃｈｅｍｉｃａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔｓａｎｄ
Ｐｔｃａｔａｌｙｓｔｓｒｅｄｕｃｅｄａｔ４５０℃

Ｃａｔａｌｙｓｔ
Ｍｅｔａｌｌｏａｄｉｎｇ
／（ｗｔ．％）

ＳＢＥＴ
／（ｍ２·ｇ－１）

Ｖｐｏｒｅ
／（ｃｍ３·ｇ－１）

ｄｐｏｒｅ
／ｎｍ

ＴｉＯ２（ＨＴ） － １１８．４ ０．３２ １０．７
Ｐｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ） ０．５ １３２．８ ０．２９ ８．７

Ｐ２５ － ５０．５ ０．５４ ４４．４

Ｐｔ／Ｐ２５ ０．５ ４８．９ ０．３１ ２４．７

Ｐｔ／Ｐ２５ １．０ ４７．１ ０．２９ ２４．４

Ｐｔ／Ｐ２５ １．５ ４７．４ ０．２４ ２０．２

Ｐｔ／Ｐ２５ ２．０ ４７．７ ０．２１ １７．３

ＴｈｅＢＥＴｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｏｆｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔＰ２５ｉｓｃｌｏｓｅｔｏ５０
ｍ２·ｇ－１，ｗｈｉｃｈａｃｃｏｒｄｓｗｉｔｈｔｈｅｒｅａｌｃｈａｒａｃｔｅｒｏｆｃｏｍ
ｍｅｒｃｉａｌＰ２５［４２］．ＡｌｌｔｈｅｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｓｏｆＰｔ／Ｐ２５
（０．５％～２．０％）ａｒｅａｌｉｔｔｌｅｓｍａｌｌｅｒｔｈａｎｔｈａｔｏｆＰ２５，
ｗｈｉｃｈｍｉｇｈｔａｒｉｓｅｆｒｏｍｔｈｅｉｍｐｒｅｇｎａｔｉｏｎｏｆＰｔ．Ｉｔｉｓｉｎ
ｄｉｃａｔｅｄｔｈａｔｌｏａｄｉｎｇＰｔｄｏｅｓｎｏｔｌｅａｄｔｏａｎｙｅｖｉｄｅｎｔ
ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌｃｈａｎｇｅｓｏｆｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔＰ２５．Ｉｔｉｓａｌｓｏｔｈｅ
ｃａｓｅｗｉｔｈＴｉＯ２（ＨＴ）ａｎｄ０．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）ｃａｔａ
ｌｙｓｔｓ．ＡｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏＴａｂｌｅ１，Ｐｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）ｈａｓｌａｒｇｅ
ｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｍｏｒｅｔｈａｎｔｗｉｃｅａｓｔｈａｔｏｆＰｔ／Ｐ２５ｃａｔａｌｙｓｔ．
Ｇｅｎｅｒａｌｌｙｓｐｅａｋｉｎｇ，ｌａｒｇｅｒｓｕｒｆａｃｅａｒｅａｃａｎｐｒｏｖｉｄｅ
ｍｏｒｅａｃｔｉｖｅｓｉｔｅｓ．Ｔｈｅｒｅｌａｔｉｏｎｓｈｉｐｂｅｔｗｅｅｎｓｕｒｆａｃｅａｒｅａ
ａｎｄａｃｔｉｖｉｔｙｗｉｌｌｂｅｄｉｓｃｕｓｓｅｄｉｎｔｈｅｎｅｘｔｓｅｃｔｉｏｎ．
２．１．４ＵＶｖｉｓｄｉｆｆｕｓｅｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅｓｐｅｃｔｒａａｎａｌｙｓｉｓ　　
Ｆｉｇ．３ｓｈｏｗｓｔｈｅＵＶＶＩＳａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｓｐｅｃｔｒａｆｏｒＰ２５，
ＴｉＯ２（ＨＴ），０．５％ Ｐｔ／Ｐ２５ａｎｄ０．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）
ｃａｔａｌｙｓｔｓｒｅｄｕｃｅｄａｔ４５０℃．ＴｈｅＰ２５ＴｉＯ２ａｂｓｏｒｂｓ
ｌｉｇｈｔｏｆｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｂｅｌｏｗ４００ｎｍｂｅｃａｕｓｅｏｆｉｔｓｗｉｄｅ

ｂａｎｄｇａｐｅｎｅｒｇｙ．ＣｏｍｐａｒｅｄｔｏｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔＰ２５，Ｐｔ／
Ｐ２５ｈａｓａｓｉｍｉｌａｒａｂｓｏｒｐｔｉｏｎ，ｂｕｔｉｔｓｈｏｗｓａｓｌｉｇｈｔｌｙ
ｒｅｄｓｈｉｆｔｉｎｔｈｅｓｐｅｃｔｒｕｍ［４８］，ｗｈｉｃｈｉｓａｔｔｒｉｂｕｔｅｄｔｏｔｈｅ
ｌｉｇｈｔａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆＰｔｍｅｔａｌｓｏｎｔｈｅｓｕｒｆａｃｅｏｆｓｕｐｐｏｒｔ
Ｐ２５ＴｉＯ２．Ｗｈｅｒｅａｓ，ｔｈｅａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｅｄｇｅｏｆＰｔ／ＴｉＯ２
（ＨＴ）ｉｓａｌｍｏｓｔｉｎｔｈｅｓａｍｅｐｏｓｉｔｉｏｎａｓｔｈａｔｏｆＴｉＯ２
（ＨＴ）．ＡｃｃｏｒｄｉｎｇｔｏＦｉｇ．３，ＩｔｓｈｏｗｓｔｈａｔＰｔ／Ｐ２５ｈａｓ
ａｓｔｒｏｎｇｅｒａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｔｈａｎＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）ａｔｗａｖｅ
ｌｅｎｇｔｈｓｌｅｓｓｔｈａｎ４００ｎｍ，ａｎｄａｌｉｔｔｌｅｒｅｄｓｈｉｆｔｉｎｔｈｅ
ｓｐｅｃｔｒｕｍ（λ＞４００ｎｍ）．ＳｔｒｏｎｇｅｒａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｉｎｔｈｅＵＶ
ｓｐｅｃｔｒｕｍｉｎｄｉｃａｔｅｓａｇｏｏｄｌｉｇｈｔｈａｒｖｅｓｔｉｎｇｆｏｒＵＶｌｉｇｈｔ，
ｗｈｉｃｈｓｕｇｇｅｓｔｓＰｔ／Ｐ２５ｉｓｍｏｒｅｌｉｋｅｌｙｔｏｈａｖｅａｎｅｎ
ｈａｎｃｅｄｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙｔｈａｎＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）．

Ｆｉｇ．３ＵＶ／ＶｉｓｄｉｆｆｕｓｅｒｅｆｌｅｃｔａｎｃｅｓｐｅｃｔｒａｆｏｒＰ２５，
ＴｉＯ２（ＨＴ），０．５％ Ｐｔ／Ｐ２５ａｎｄＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）

２．１．５ＴＧＤＳＣａｎａｌｙｓｉｓ　　ＴｈｅＴＧＤＳＣｃｕｒｖｅｏｆ
ＴｉＯ２（ＨＴ）ｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｔｈｅｈｙｄｒｏｔｈｅｒｍａｌｍｅｔｈｏｄａｎｄ
ｄｒｉｅｄａｔ１００℃ ｆｏｒ２ｈｉｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｅｄｉｎＦｉｇ．４．Ａｓｏｂ
ｓｅｒｖｅｄｉｎｔｈｅｆｉｇｕｒｅ，ｔｈｅｒｅｉｓａｎｅｎｄｏｔｈｅｒｍｉｃｐｅａｋａｎｄ
ａｎｅｘｏｔｈｅｒｍｉｃｐｅａｋｉｎｔｈｅｃｕｒｖｅ．Ｔｈｅｎａｒｒｏｗａｎｄｗｅａｋ
ｅｎｄｏｔｈｅｒｍｉｃｐｅａｋａｔ５８℃ ｏｒｗｈｉｃｈｅｘｔｅｎｄｓｔｏ８０℃ ｉｓ
ａｔｔｒｉｂｕｔｅｄｔｏｔｈｅｅｖａｐｏｒａｔｉｏｎｏｆｔｈｅａｂｓｏｒｂｅｄｗａｔｅｒｉｎ
ｔｈｅｓａｍｐｌｅ．Ｔｈｅａｐｐｅａｒａｎｃｅｏｆｔｈｉｓｐｅａｋｉｓｄｕｅｔｏｔｈｅ

Ｆｉｇ．４Ｔｈｅｒｍａｌａｎａｌｙｓｉｓ（ＴＧＤＳＣ）ｃｕｒｖｅｓｏｆＴｉＯ２（ＨＴ），

ｐｒｅｐａｒｅｄｂｙｈｙｄｒｏｔｈｅｒｍａｌｍｅｔｈｏｄｗｉｔｈｔｅｍｐｌａｔｅｗｉｔｈ
ｄｒｙｉｎｇｆｏｒ３ｈａｔ１００℃
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ｆａｃｔｔｈａｔＴｉＯ２（ＨＴ）ｉｓｎｏｔｄｒｉｅｄｃｏｍｐｌｅｔｅｌｙ．Ｔｈｅｓｈａｒｐ
ａｎｄｓｔｒｏｎｇｅｘｏｔｈｅｒｍｉｃｐｅａｋｉｎｔｈｅ２６６～５００℃ ｔｅｍ
ｐｅｒａｔｕｒｅｒａｎｇｅｉｓｃａｕｓｅｄｂｙｔｈｅｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎｏｆＰＶＰ
（ｔｅｍｐｌａｔｅａｇｅｎｔ）ｌｅｆｔｉｎｔｈｅｓａｍｐｌｅｉｎｔｈｅｐｒｏｃｅｓｓｏｆ
ｔｈｅｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ．Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ，ｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌｌｙｉｔｃｏｕｌｄｂｅ
ｅｎｓｕｒｅｄｔｈａｔｍｏｓｔＰＶＰｃｏｕｌｄｂｅｒｅｍｏｖｅｄａｆｔｅｒｃａｌｃｉｎｅｄ
ａｔ４００℃ ｆｏｒ３ｈ．Ｉｎｆａｃｔ，ｄｕｅｔｏｔｈｅｅｎｃａｐｓｕｌａｔｉｏｎｂｅ
ｔｗｅｅｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｐａｒｔｉｃｌｅｓ，ａｓｍａｌｌａｍｏｕｎｔｏｆＰＶＰｉｓ
ｌｅｆｔｉｎｅｖｉｔａｂｌｙｉｎｔｈｅＴｉＯ２（ＨＴ）ａｆｔｅｒｃａｌｃｉｎｅｄ．Ｔｈｅｎ
ｒｅｓｉｄｕａｌＰＶＰｐａｒｔｉｃｌｅｓｍｉｇｈｔａｃｔａｓｄｅｆｅｃｔｉｖｅｓｉｔｅｓｔｏ
ａｆｆｅｃｔｔｈｅａｃｔｉｖｉｔｙｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔ．
２．１．６ＸＰＳａｎａｌｙｓｉｓ　　ＴｈｅｃｈｅｍｉｃａｌｓｔａｔｅｏｆＰｔｎａｎｏ
ｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｎＰｔ／Ｐ２５（０．５％ ～２．０％）ｒｅｄｕｃｅｄａｔ４５０
℃ ｉｓｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄａｎｄｃｏｎｆｉｒｍｅｄｂｙＸＰＳ，ａｎｄｔｈｅｒｅ
ｓｕｌｔｓａｒｅｓｈｏｗｎｉｎＦｉｇ．５．ＦｏｒＰｔ／Ｐ２５ｗｉｔｈｄｉｆｆｅｒｅｎｔＰｔ
ｌｏａｄｉｎｇ，ｉｔｃａｎｂｅｆｏｕｎｄｔｈａｔｔｈｅｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｉｅｓｏｆＰｔ
４ｆ７／２ａｎｄ４ｆ５／２ｅｌｅｃｔｒｏｎｓａｒｅａｌｌａｔａｂｏｕｔ７０．９ａｎｄ７４．２
ｅＶ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ，ｗｈｉｃｈｃａｎｂｅａｓｓｉｇｎｅｄｔｏＰｔ０ｂａｓｅｄ
ｏｎｔｈｅｓｔａｎｄａｒｄｂｉｎｄｉｎｇｅｎｅｒｇｙｄａｔａ［５１－５３］．Ｉｎａｄｄｉ
ｔｉｏｎ，ｃｏｅｘｉｓｔｅｎｃｅｏｆｎｅｉｔｈｅｒＰｔ２＋ｎｏｒＰｔ４＋ｉｓｏｂｓｅｒｖｅｄ．
Ａｃｃｏｒｄｉｎｇｌｙ，ｔｈｅＰｔｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｎＰｔ／Ｐ２５ａｒｅａｌｌｉｎｔｈｅ
ｍｅｔａｌｌｉｃｓｔａｔｅ，Ｐｔ０．Ｔｈｕｓ，ｉｔｃａｎｂｅｃｏｎｃｌｕｄｅｄｔｈａｔ
ＰｔｏｘｉｄｅｓｓｐｅｃｉｅｓｌｏａｄｅｄｏｎｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔＰ２５ＴｉＯ２ａｒｅ

Ｆｉｇ．５ＸＰＳｓｐｅｃｔｒａｏｆ０．５２．０％ Ｐｔ／Ｐ２５

ｃｏｍｐｌｅｔｅｌｙｒｅｄｕｃｅｄｂｙＨ２．Ｔｏｔｈｅｂｅｓｔｏｆｏｕｒｋｎｏｗｌ
ｅｄｇｅ，ｎｏｂｌｅｍｅｔａｌｌｏａｄｅｄｏｎｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔｉｓｕｓｕａｌｌｙ
ｕｓｅｄｆｏｒｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎｃａｔａｌｙｓｔｓｂｅｃａｕｓｅｏｆｉｔｓｆｅａｔｕｒｅ
ｉｎｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｎｇＨ２

［７］．Ｉｎｏｕｒｓｔｕｄｙ，Ｐｔｍｅｔａｌｓｕｐｐｏｒｔｅｄ
ｏｎＰ２５ｉｓｒｅｇａｒｄｅｄａｓｏｎｅｏｆｔｈｅａｃｔｉｖｅｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓｆｏｒ
ＣＯ２ｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎ．
２．１．７ＣＯ２ＴＰＤａｎａｌｙｓｉｓ　　Ｆｉｇ．６ｐｒｅｓｅｎｔｓｔｈｅＣＯ２
ＴＰＤｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＰ２５ａｎｄ０．５％ Ｐｔ／Ｐ２５．Ａｓｓｈｏｗｎｉｎ
Ｆｉｇ．６，ｔｈｅｒｅｅｘｉｓｔｆｏｕｒａｎｄｆｉｖｅｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｐｅａｋｓｆｏｒ
Ｐ２５ａｎｄＰｔ／Ｐ２５，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ，ｗｈｉｃｈｍｅａｎｓｔｈａｔｔｈｅｒｅ
ａｒｅｆｏｕｒａｎｄｆｉｖｅｋｉｎｄｓｏｆａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｃｅｎｔｅｒｓｏｎｔｈｅｓｕｒ
ｆａｃｅｏｆＰ２５ａｎｄＰｔ／Ｐ２５，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｉｔｉｓｋｎｏｗｎｔｈａｔ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔＣＯ２ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｐｅａｋｓｒｅｐｒｅｓｅｎｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔｃａｒ
ｂｏｎａｃｅｏｕｓｓｐｅｃｉｅｓ．ＦｏｒＰ２５，ｔｈｅｓｅｆｏｕｒｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎ
ｐｅａｋｓａｒｅｎｏｔｅｄａｓＣ１，Ｃ２，Ｃ３，Ｃ４，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ａｆ
ｔｅｒｌｏａｄｉｎｇＰｔｏｎＰ２５，ａｌｌｔｈｅｆｏｕｒｔｙｐｅｓｏｆｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎ
ｄｏｎ＇ｔｃｈａｎｇｅｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ，ｂｕｔａｎｅｗｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｐｅａｋ
ａｐｐｅａｒｓ，ｗｈｉｃｈｉｓｅｘｐｒｅｓｓｅｄａｓＣ５．Ｆｉｇ．７ｓｈｏｗｓｐｏｓｓｉ
ｂｌｅｆｏｒｍｓｏｆｆｉｖｅｋｉｎｄｓｏｆｃａｒｂｏｎａｃｅｏｕｓｓｐｅｃｉｅｓ，ｗｈｉｃｈ
ｉｓｉｎｇｏｏｄａｇｒｅｅｍｅｎｔｗｉｔｈｔｈｅｓｔｕｄｉｅｓｒｅｐｏｒｔｅｄｂｙＫａｔ
ｓｕｍｉＴａｎａｋａ［５４－５５］．Ｃｏｍｐａｒｅｄｔｈｅａｍｏｕｎｔｏｆｄｅｓｏｒｂｅｄ
ＣＯ２ｏｆＰｔ／Ｐ２５ｗｉｔｈｔｈａｔｏｆＰ２５，ｔｈｅｒｅｉｓａｌｍｏｓｔｎｏ
ｃｈａｎｇｅｆｏｒｔｈｅＬＴ（ｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，～２００℃）ｐｅａｋ
ａｎｄＨＴ（ｈｉｇｈｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，＞６００℃）ｐｅａｋａｆｔｅｒＰｔ
ｌｏａｄｉｎｇ．Ａｓａｒｅｓｕｌｔ，ｉｔｉｓｓｐｅｃｕｌａｔｅｄｔｈａｔＬＴａｎｄＨＴ
ｐｅａｋａｒｅｃａｕｓｅｄｂｙＣＯ２ ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｎｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔ
Ｐ２５．ＴｈｅｃｌｅａｒｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｉｓｔｈａｔＰｔｌｏａｄｉｎｇｌｅａｄｓｔｏ
ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｃｈａｎｇｅｏｆＭＴ（ｍｅｄｉｕｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，２００～
６００℃）ｐｅａｋｓ．Ｉｔｉｓｏｂｖｉｏｕｓｔｈａｔｔｈｅｄｅｓｏｒｂｅｄａｍｏｕｎｔ
ｏｆＣＯ２ｆｒｏｍＣ２ａｎｄＣ３ｉｓｅｎｈａｎｃｅｄａｆｔｅｒｔｈｅｌｏａｄｉｎｇｏｆ
ＰｔｏｎＰ２５，ｗｈｉｃｈｉｓｉｎｄｉｃａｔｅｄｔｈａｔＰｔｌｏａｄｉｎｇｐｒｏｍｏｔｅｓ
ＣＯ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆｍｏｄｅｒａｔｅｉｎｔｅｎｓｉｔｙｏｎＰ２５．Ｉｔｉｓａｌｓｏ

Ｆｉｇ．６ａ．ＣＯ２ＴＰＤｐｒｏｆｉｌｅｓｏｆＰ２５ａｎｄ０．５％ Ｐｔ／Ｐ２５，ｂ．ＴｈｅｄｅｃｏｎｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆＣＯ２ＴＰＤｏｎＰ２５．

ｃ．ＴｈｅｄｅｃｏｎｖｏｌｕｔｉｏｎｏｆＣＯ２ＴＰＤｏｎ０．５％ Ｐｔ／Ｐ２５．

１４４第５期　　　　　　　　　　　　　　　　陈术清等：光照和加热条件下 Ｐｔ／ＴｉＯ２催化二氧化碳加氢



Ｆｉｇ．７ＰｏｓｓｉｂｌｅｆｏｒｍｓｏｆＣＯ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ

ｏｎＰ２５ａｎｄ０．５％ Ｐｔ／Ｐ２５

ｏｂｓｅｒｖｅｄｔｈａｔＣ５ａｐｐｅａｒｓａｆｔｅｒＰｔｌｏａｄｉｎｇ．Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ，
ｉｔｓｕｇｇｅｓｔｓｔｈａｔｔｈｅＰｔｐａｒｔｉｃｌｅｓｓｕｐｐｏｒｔｅｄｏｎｔｈｅＰ２５
ｃｏｕｌｄａｃｔａｓａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｃｅｎｔｅｒｓｔｏｆｏｒｍＣ５，ｌｅａｄｉｎｇｔｏａ
ｈｉｇｈｅｒｃａｐａｃｉｔｙｏｆＣＯ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎ

［３０］．Ｔｈｉｓｐｈｅｎｏｍｅ
ｎｏｎｍｉｇｈｔａｒｉｓｅｆｒｏｍｔｈｅｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆＣＯ２
ｏｎｔｈｅＰｔ／Ｐ２５［５４－５５］．Ｉｎａｄｄｉｔｉｏｎ，Ｃ３ａｎｄＣ４ｄｅｓｏｒｐ
ｔｉｏｎｐｅａｋｍａｘｉｍｕｍｏｆＰｔ／Ｐ２５ａｓｃｏｍｐａｒｅｄｔｏｔｈｅｓｕｐ
ｐｏｒｔＰ２５ｍｏｖｅｔｏｗａｒｄｌｏｗｅｒｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｄｉｒｅｃｔｉｏｎｉｎ
Ｆｉｇ．６，ｗｈｉｃｈｍｉｇｈｔｂｅｃａｕｓｅｄｂｙＰｔｌｏａｄｉｎｇ．Ｔｈｅ
ｌｏｗｅｒＣＯ２ｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓａｒｅｄｕｅｔｏｔｈｅｗｅａ
ｋｅｒａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆＣＯ２ｏｎｔｈｅＰ２５，ｗｈｉｃｈｉｓｃａｕｓｅｄｂｙ
ｔｈｅｓｔｒｏｎｇｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎｏｆＰｔａｎｄｔｈｅｓｕｐｐｏｒｔ．
２．２Ａｃｔｉｖｉｔｙｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ
２．２．１Ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｙ　　Ａｓｅｒｉｅｓｏｆｂｌａｎｋｅｘ
ｐｅｒｉｍｅｎｔｓａｒｅｐｅｒｆｏｒｍｅｄ．Ｎｏｐｒｏｄｕｃｔｉｓｄｅｔｅｃｔｅｄｕｎｄｅｒ
ｄａｒｋｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｏｒｕｎｄｅｒＵＶｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｗｉｔｈｏｕｔｔｈｅ
ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｓｔｗｈｅｎｔｈｅｏｔｈｅｒｒｅａｃｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｒｅｍａｉｎ
ｔｈｅｓａｍｅ．Ｔｈｉｓｉｎｄｉｃａｔｅｓｔｈａｔｔｈｅｐｒｅｓｅｎｃｅｏｆｂｏｔｈｐｈｏ
ｔｏｃａｔａｌｙｓｔａｎｄＵＶｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｉｓｎｅｃｅｓｓａｒｙｆｏｒＣＯ２ｈｙ
ｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎ．Ｉｎａｄｄｉｔｉｏｎ，ＣＨ４ｉｓｎｏｔｄｅｔｅｃｔｅｄｗｉｔｈｏｕｔ
ＣＯ２ａｓｔｈｅｒｅａｃｔａｎｔ，ｃｏｎｆｉｒｍｉｎｇｔｈａｔＣＨ４ｉｓｄｅｒｉｖｅｄ
ｆｒｏｍＣＯ２．
２．２．１．１ＣｏｍｐａｒｉｓｏｎｏｆＰｔ／Ｐ２５ａｎｄＰｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ）ａｓ
ｃａｔａｌｙｓｔｆｏｒＣＯ２ ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｒｅｄｕｃｔｉｏｎ　　Ｉｎｏｕｒ
ｐｈｏｔｏｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ，Ｐ２５（ＴｉＯ２（ＨＴ））ｉｓｉｎａｃｔｉｖｅｉｎ
ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＣＯ２ｗｉｔｈＨ２．Ｈｏｗｅｖｅｒ，Ｐｔ／
Ｐ２５（Ｐｔ／ＴｉＯ２（ＨＴ））ｐｒｏｍｏｔｅｓｄｒａｓｔｉｃａｌｌｙｔｈｅｒｅｄｕｃ
ｔｉｏｎｏｆＣＯ２ｗｉｔｈＨ２

［２９，５６］．ＴｈｉｓｓｕｇｇｅｓｔｓＰｔｐａｒｔｉｃｌｅｓ
ａｒｅｉｍｐｏｒｔａｎｔａｃｔｉｖｅｓｉｔｅｓ．Ｏｗｉｎｇｔｏｔｈｅｈｉｇｈｅｒｗｏｒｋ
ｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆＰｔｍｅｔａｌｔｈａｎＴｉＯ２，ｅｘｃｉｔｅｄｅｌｅｃｔｒｏｎｓｔｒａｎｓ
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ｌｙｓｔｓｗａｓｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄｕｎｄｅｒｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃａｎｄｔｈｅｒｍａｌ
ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ．Ｒｅｓｕｌｔｓｉｎｄｉｃａｔｅｄｔｈａｔｈｙｄｒｏ
ｇｅｎａｔｉｏｎｏｆｃａｒｂｏｎｄｉｏｘｉｄｅｃｏｕｌｄｂｅｃａｔａｌｙｚｅｄｂｙＰｔ／
ＴｉＯ２ｃａｔａｌｙｓｔｓ，ｂｕｔｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｏｃｃｕｒｒｅｄｉｎｔｈｅｄｉｆｆｅ
ｒｅｎｔｗａｙｓ．Ｕｎｄｅｒｔｈｅｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｉｔｉｏｎ，ＣＯ２ｗａｓｃｏｎ
ｖｅｒｔｅｄｔｏＣＯａｎｄＣＨ４，ｔｈｅｍａｉｎｐｒｏｄｕｃｔｗａｓＣＯａｔ
ｌｏｗｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ（１００％ ｏｆＣＯｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙａｔ２５０℃
ｏｖｅｒ０．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２ ｃａｔａｌｙｓｔ）．Ｉｎｃｒｅａｓｅｏｆｒｅａｃｔｉｏｎ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｌｅｄｔｏｉｎｃｒｅａｓｅｏｆｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙｔｏＣＨ４．Ｆｏｒ
ｅｘａｍｐｌｅ，ＣＨ４ｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙｉｎｃｒｅａｓｅｄｆｒｏｍ０ｔｏ６０．９４％

ｗｈｅｎｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｗａｓｒａｉｓｅｄｆｒｏｍ２５０ｔｏ４５０
℃ ｏｖｅｒ１．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２ｃａｔａｌｙｓｔ．ＴｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｏｆＰｔ
ｌｏａｄｉｎｇｒｅｓｕｌｔｅｄｉｎｔｈｅｉｎｃｒｅａｓｅｏｆｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙｏｆＣＨ４．
Ｏｎｔｈｅｃｏｎｔｒａｒｙ，ｍｅｔｈａｎｅｗａｓｔｈｅｏｎｌｙｐｒｏｄｕｃｔｕｎｄｅｒ
ｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎ．Ｒｅａｓｏｎｓｒｅｓｕｌｔｉｎｇｉｎｔｈｉｓｄｉｆｆｅｒ
ｅｎｃｅｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙｔｅｎｄｅｎｃｙｏｆｐｒｏｄｕｃｔｓｍｉｇｈｔｂｅａｓｆｏｌ
ｌｏｗｉｎｇ：Ｉｔｉｓｓｕｐｐｏｓｅｄｔｈａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔａｃｔｉｖｅｉｎｔｅｒｍｅｄｉ
ａｔｅｓｗｏｒｋｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｒｅａｃｔｉｏｎｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ．Ｉｎｔｈｅ
ｐｈｏｔｏｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ，ｅｘｃｉｔｅｄｅｌｅｃｔｒｏｎｓｗｅｒｅｔｒａｐｐｅｄｂｙＰｔ
ａｎｄｌｅｄｔｏｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆｓｕｒｆａｃｅａｄｓｏｒｂｅｄｃａｒｂｏｎｙｌｓｐｅ
ｃｉｅｓｔｏｆｏｒｍＣＨ４ｖｉａｆｏｒｍｉｃａｃｉｄｉｎｔｅｒｍｅｄｉａｔｅ．Ｈｏｗｅｖ
ｅｒ，ｕｎｄｅｒｔｈｅｔｈｅｒｍａｌｃｏｎｄｉｔｉｏｎ，Ｈ２ｗａｓｄｅｃｏｍｐｏｓｅｄ
ｉｎｔｏＨａｔｏｍｓｂｙＰｔ，ａｄｓｏｒｂｅｄｃａｒｂｏｎｙｌｓｐｅｃｉｅｓｏｎＰｔ
ｓｕｒｆａｃｅｗｅｒｅｒｅｄｕｃｅｄｂｙＨａｔｏｍｓｔｏｆｏｒｍＣＯ，ａｎｄＣＯ
ｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｅｄｔｏｐｒｏｄｕｃｅＣＨ４．Ｉｔｉｓｑｕｉｔｅｉｎｔｅｒｅｓｔｉｎｇｔｏ
ｏｂｓｅｒｖｅｔｈｅｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｉｎｔｈｅｓｅｌｅｃｔｉｖｉｔｙｏｆＣＯ２ｐｈｏｔｏ
ａｎｄｔｈｅｒｍａｌｒｅｄｕｃｔｉｏｎｐｒｏｃｅｓｓ．Ｉｎｔｈｅｆｕｔｕｒｅ，ｉｎｔｅｎｓｉｖｅ
ｓｔｕｄｙｏｎｔｈｉｓｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅｗｉｌｌｂｅｄｏｎｅｔｏｂｅｔｔｅｒｕｎｄｅｒ
ｓｔａｎｄＣＯ２ｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎ．
Ａｃｋｎｏｗｌｅｄｇｍｅｎｔ

ＴｈｉｓｗｏｒｋｉｓｓｕｐｐｏｒｔｅｄｂｙｔｈｅＮａｔｉｏｎａｌＳｃｉｅｎｃｅ
ＦｏｕｎｄａｔｉｏｎｏｆＣｈｉｎａ（２１１７３２４２），９７３ Ｐｒｏｇｒａｍ
ａｎｄ８６３Ｐｒｏｇｒａｍ ｏｆＤｅｐａｒｔｍｅｎｔｏｆＳｃｉｅｎｃｅｓａｎｄ
ＴｅｃｈｎｏｌｏｇｙｏｆＣｈｉｎａ（ＧｒａｎｔＮｏｓ．２０１２ＡＡ０５１５０１ａｎｄ
２０１３ＣＢ６３２４０４）．

Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅｓ：

［１］　ＧｈｏｎｉｅｍＡＦ．Ｎｅｅｄｓ，ｒｅｓｏｕｒｃｅｓａｎｄｃｌｉｍａｔｅｃｈａｎｇｅ：
Ｃｌｅａｎａｎｄｅｆｆｉｃｉｅｎｔｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ［Ｊ］．Ｐｒｏｇ
ＥｎｅｒＣｏｍｂＳｃｉ，２０１１，３７：１５－５１．

［２］　ＳｏｎｇＣＳ．Ｇｌｏｂａｌｃｈａｌｌｅｎｇｅｓａｎｄｓｔｒａｔｅｇｉｅｓｆｏｒｃｏｎｔｒｏｌ，
ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎａｎｄｕｔｉｌｉｚａｔｉｏｎｏｆＣＯ２ｆｏｒｓｕｓｔａｉｎａｂｌｅｄｅｖｅｌｏｐ
ｍｅｎｔｉｎｖｏｌｖｉｎｇｅｎｅｒｇｙ，ｃａｔａｌｙｓｉｓ，ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎａｎｄｃｈｅｍｉｃａｌ
ｐｒｏｃｅｓｓｉｎｇ［Ｊ］．ＣａｔａｌＴｏｄａｙ，２００６，１１５：２－３２．

［３］　ＯｌａｈＧＡ，ＳｕｒｙａＰｒａｋａｓｈＧＫ，ＧｏｅｐｐｅｒｔＡ．Ａｎｔｈｒｏｐｏ
ｇｅｎｉｃｃｈｅｍｉｃａｌｃａｒｂｏｎｃｙｃｌｅｆｏｒａｓｕｓｔａｉｎａｂｌｅｆｕｔｕｒｅ［Ｊ］．
ＪＡｍＣｈｅｍＳｏｃ，２０１１，１３３：１２８８１－１２８９８．

［４］　ＺｈａＦ，ＴｉａｎＨＦ，ＹａｎＪ，ｅｔａｌ．Ｍｕｌｔｉｗａｌｌｅｄｃａｒｂｏｎ
ｎａｎｏｔｕｂｅｓａｓｃａｔａｌｙｓｔｐｒｏｍｏｔｅｒｆｏｒｄｉｍｅｔｈｙｌｅｔｈｅｒｓｙｎｔｈｅｓｉｓ
ｆｒｏｍＣＯ２ｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎ［Ｊ］．ＡｐｐｌＳｕｒｆＳｃｉ，２０１３，２８５：
９４５－９５１．

［５］　ＧｕｏＪ，ＯｕｙａｎｇＳＸ，ＫａｋｏＴ，ｅｔａｌ．ＭｅｓｏｐｏｒｏｕｓＩｎ（ＯＨ）
（３）ｆｏｒｐｈｏｔｏｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆＣＯ２ｉｎｔｏｒｅｎｅｗａｂｌｅｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ
ｆｕｅｌｓ［Ｊ］．ＡｐｐｌＳｕｒｆＳｃｉ，２０１３，２８０：４１８－４２３．

６４４ 　　　　　　　　　　　　　　分　　子　　催　　化　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第２８卷　



［６］　ＸｕＸＤ，ＭｏｕｌｉｊｎＪＡ．ＭｉｔｉｇａｔｉｏｎｏｆＣＯ２ｂｙｃｈｅｍｉｃａｌ
ｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎ：ｐｌａｕｓｉｂｌｅｃｈｅｍｉｃａｌｒｅａｃｔｉｏｎｓａｎｄｐｒｏｍｉｓｉｎｇ
ｐｒｏｄｕｃｔｓ［Ｊ］．ＥｎｅｒｇｙＦｕｅｌｓ，１９９６，１０：３０５－３２５．

［７］　ＷａｎｇＷ，ＷａｎｇＳＰ，ＭａＸＢ．Ｒｅｃｅｎｔａｄｖａｎｃｅｓｉｎｃａｔａ
ｌｙｔｉｃｈｙｄｒｏｇｅｎａｔｉｏｎｏｆｃａｒｂｏｎｄｉｏｘｉｄｅ［Ｊ］．ＣｈｅｍＳｏｃＲｅｖ，
２０１１，４０：３７０３－３７２７．

［８］　ＹａｎｇＨ，ＸｕＺ，ＦａｎＭ，ｅｔａｌ．Ｐｒｏｇｒｅｓｓｉｎｃａｒｂｏｎｄｉｏｘｉｄｅ
ｓｅｐａｒａｔｉｏｎａｎｄｃａｐｔｕｒｅ：Ａｒｅｖｉｅｗ［Ｊ］．ＪＥｎｖｉｒｏｎＳｃｉ，
２００８，２０：１４－２７．

［９］　ＭｉｋｋｅｌｓｅｎＭ，ＪｏｒｇｅｎｓｅｎＭ，ＫｒｅｂｓＦＣ．Ｔｈｅｔｅｒａｔｏｎ
ｃｈａｌｌｅｎｇｅ．Ａｒｅｖｉｅｗｏｆｆｉｘａｔｉｏｎａｎｄｔｒａｎｓｆｏｒｍａｔｉｏｎｏｆｃａｒ
ｂｏｎｄｉｏｘｉｄｅ［Ｊ］．ＥｎｅｒＥｎｖｉｒＳｃｉ，２０１０，３：４３－８１．

［１０］ＶａｒｇｈｅｓｅＯＫ，ＰａｕｌｏｓｅＭ，ＬａＴｅｍｐａＴＪ．Ｈｉｇｈｒａｔｅｓｏ
ｌａｒｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎｏｆＣＯ２ａｎｄｗａｔｅｒｖａｐｏｒｔｏ
ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎｆｕｅｌｓ［Ｊ］．ＮａｎｏＬｅｔｔ，２００９，９：７３１－７３７．

［１１］ＩｎｏｕｅＴ，ＦｕｊｉｓｈｉｍａＡ，ＫｏｎｉｓｈｉＳ，ｅｔａｌ．Ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｃａ
ｔａｌｙｔｉｃｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆｃａｒｂｏｎｄｉｏｘｉｄｅｉｎａｑｕｅｏｕｓｓｕｓｐｅｎｓｉｏｎｓ
ｏｆｓｅｍｉｃｏｎｄｕｃｔｏｒｐｏｗｄｅｒｓ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ，１９７９，２７７：
６３７－６３８．

［１２］ＴｈａｍｐｉＫＲ，ＫｉｗｉＪ，ＧｒａｔｚｅｌＭ．Ｍｅｔｈａｎａｔｉｏｎａｄｐｈｏｔｏ
ｍｅｔｈａｎａｔｉｏｎｏｆｃａｒｂｏｎｄｉｏｘｉｄｅａｔｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｎｄ
ａｔｍｏｓｐｈｅｒｉｃｐｒｅｓｓｕｒｅ［Ｊ］．Ｎａｔｕｒｅ，１９８７，３２７：５０６－

５０８．
［１３］ＫｏｎｇＤ．ＥｌｅｃｔｒｏｄｅｐｏｓｉｔｅｄＡｇｎａｎｏｐａｒｔｉｃｌｅｓｏｎＴｉＯ２ｎａｎｏ

ｒｏｄｓｆｏｒｅｎｈａｎｃｅｄＵＶｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔｐｈｏｔｏｒｅｄｕｃｔｉｏｎＣＯ２ｔｏ
ＣＨ４［Ｊ］．ＡｐｐｌＳｕｒｆＳｃｉ，２０１３，２７７：１０５－１１０．

［１４］ ＦｅｎｇＹｕ（封 煜），ＬｉｕＸｉｎｙｏｎｇ（刘新勇），ＪｉａｎｇＺｈｉ
（江 治），ｅｔａｌ．ＰｈｏｔｏｃａｔａｌｙｓｉｓａｃｔｉｖｉｔｙｏｆＰｔ／ＴｉＯ２ｔｏｗａｒｄ
ｌｏｗｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎＮＯａｂａｔｅｍｅｎｔ（ＴｉＯ２负载Ｐｔ对光催化
去除低浓度ＮＯ性能的影响）［Ｊ］．ＪＭｏｌＣａｔａｌ（Ｃｈｉ
ｎａ）（分子催化），２０１３，２７：７６－８２．

［１５］ＸｉｅＹａｎｚｈａｏ（谢艳招），ＷｕＳｏｎｇｈｕｉ（吴松辉），Ｚｈａｏ
Ｌｉｎ（赵 林），ｅｔａｌ．Ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｆｐｆｌｕ
ｏｒｏｂｅｎｚｏｉｃａｃｉｄｉｎｓｅｗａｇｅｏｖｅｒＰｔ／ＴｉＯ２（在Ｐｔ／ＴｉＯ２上光
催化降解污水中的对氟苯甲酸）［Ｊ］．ＪＭｏｌＣａｔａｌ
（Ｃｈｉｎａ）（分子催化），２０１２，２６：４４９－４５５．

［１６］ＬｉＸＫ，ＺｈｕａｎｇＺＪ，ＬｉＷ．Ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｒｅｄｕｃｔｉｏｎｏｆ
ＣＯ２ｏｖｅｒｎｏｂｌｅｍｅｔａｌｌｏａｄｅｄａｎｄｎｉｔｒｏｇｅｎｄｏｐｅｄｍｅｓｏ
ｐｏｒｏｕｓＴｉＯ２［Ｊ］．ＡｐｐｌＣａｔａｌ，Ａ：Ｇｅｎｅｒａｌ，２０１２，４２９／
４３０：３１－３８．

［１７］ＬｉＦＦ，ＷａｎｇＺ，ＹａｎｇＣ，ｅｔａｌ．ＰｒｅｐａｒａｔｉｏｎｏｆＣｕ／Ｓ
ＴｉＯ２ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｓｔｓａｎｄｔｈｅｉｒｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｉｅｓｕｎｄｅｒ
ｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ［Ｊ］．ＪＭｏｌＣａｔａｌ（Ｃｈｉｎａ），２０１２，２６：
１７４－１８３．

［１８］ＣａｉＬｉ（蔡 莉），ＺｈａｎｇＳｈｕ（张 姝）．Ｐｒｅｐａｒａｔｉｏｎ，ｃｈａ
ｒａｃｔｅｒｉｚａｔｉｏｎａｎｄｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃａｃｔｉｖｉｔｉｅｓｏｆＮＴｉＯ２ｗｉｔｈ
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光照和加热条件下 Ｐｔ／ＴｉＯ２催化二氧化碳加氢

陈术清１，２，吕功煊１

（１．中科院兰州化学物理研究所 羰基合成与选择氧化国家重点实验室，甘肃 兰州７３００００；２．中国科学院大学，北京１０００８０）

摘要：浸渍法制备了Ｐｔ负载量为０．５ｔｏ２％ 的Ｐｔ／ＴｉＯ２催化剂，考察它们在光照和加热条件下二氧化碳催化加氢
性能．结果表明，二氧化碳加氢反应均可在Ｐｔ／ＴｉＯ２的催化下进行，但在不同反应条件下加氢反应通过不同方式
进行．在加热条件下，二氧化碳可转化为一氧化碳和甲烷，且在低温加热条件下一氧化碳是主产物 （ＣＯ选择性为
１００％，２５０℃，０．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２）．在１．５％ Ｐｔ／ＴｉＯ２催化剂上，当反应温度从２５０℃升高到４５０℃时，ＣＨ４的选择
性由０增加到６０．９４％．同时，增加Ｐｔ的负载量也会导致ＣＨ４的选择性的增加．然而，在光照条件下，产物只有
甲烷．ＣＯ２ＴＰＤ结果表明，二氧化碳通过羰基基团与作为吸附中心的Ｐｔ相连接．结合催化活性与表征结果，提出
在光照条件下，反应可能以二氧化碳和氢气分别被光生电子活化反应生成甲酸中间体，随后经由甲酸加氢和脱水

生成甲烷的机理进行．而在加热条件下，反应可能以二氧化碳首先吸附在催化剂表面形成羰基Ｐｔ物种，随后加氢
生成一氧化碳，一氧化碳继续加氢生成甲烷的机理进行．
关键词：光催化；热催化；ＣＯ２加氢
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