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探究 MoS2 水热合成因素对 CO2 加氢制甲醇的影响
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摘要: MoS2 作为 CO2 催化加氢制甲醇的优异催化剂, 其活性受到催化剂结构的影响. 采用水热法制备了结构可控

的 MoS2 纳米片. 研究了 Mo/S 摩尔比、前驱体溶液 pH 值和前驱体生长时间对 MoS2 纳米片结构和性能的影响. 使
用 XRD、SEM、BET 和 XPS 对 MoS2 纳米片进行了表征, 并考察了催化剂在 CO2 加氢制甲醇反应中的催化活性.
结果表明, Mo/S 摩尔比为 1/4、前驱体溶液 pH 为 1.4、前驱体生长时间为 12 h 时, 所制备的 MoS2 催化剂层状结构

清晰, 结晶度较高, 表现出最佳 CO2 加氢制甲醇的催化活性, CO2 转化率为 4.35%, 甲醇选择性为 59.93%. 该工作为

相关催化剂材料的设计和研究提供了实验依据和理论基础.
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随着人口数量日益增长和工农业生产的持续发

展, 全球 CO2 排放日益增大, 引发了一系列环境问

题[1]. CO2 虽是引起温室效应的“罪魁祸首”, 但也是

不容忽略的碳资源库. CO2 的回收利用已成为科学

研究的重点和热点[2]. 将 CO2 转化为清洁燃料和高

附加值化学品的多相催化 CO2 加氢被认为是降低

大气中 CO2 含量的重要手段[3−7]. 甲醇不仅是一种

高能量密度的绿色燃料, 还可以转化为乙烯、丙烯

等其他高附加值化学品. CO2 热催化加氢制甲醇引

起了人们的广泛兴趣[8]. 此类加氢常用的催化剂主

要是金属氧化物 (In2O3 和 ZnO/ZrO2) 和金属/金属

氧化物 (Cu/ZnO/Al2O3). 金属氧化物通常需要 300 ℃
以上的温度才能通过氢辅助解离机制催化 CO2 加

氢生成甲醇[9−11]. 而金属/金属氧化物的热催化 CO2

加氢伴随着竞争性的副反应——逆水煤气变换反应

(RWGS) 和过度加氢生成甲烷, 甲醇的选择性小于

60%[12−13]. 因此, 开发高选择性、长寿命、低能耗的

催化剂仍是热催化 CO2 加氢制甲醇工业化的关键.
MoS2 是一种非常重要的金属硫化物, 因其特殊

的二维层状结构, 拥有超大的比表面积, 丰富的催化活

性位点[14]. Wang 等[13] 在 Ar 氛围保护条件下, 400 ℃
水热合成法制备出薄层 MoS2 催化剂, 在 CO2 加氢

制甲醇方面表现出优异的催化活性, 同时证明了面

内 S 空位是生成甲醇的主要活性位点, 而边缘 S 空

位则会使 CO2 过度加氢生成甲烷. Zhang 等[15] 通过

一锅水热法在 Mo/S 摩尔比为 1/6 的条件下合成超

薄 1T-MoS2 纳米片, 其氧掺杂和丰富的缺陷相结合

的优势使 1T-MoS2 超薄纳米片是温和条件下还原 4-
硝基苯酚的优良催化剂. Li 等[16] 通过调节反应溶

液 pH 值, 利用水热法制备出具有不同的理化性质

的 MoS2 催化剂, 在降解罗丹明 B 方面具有优良的

催化活性. MoS2 催化剂结构决定其催化性能[17−18],
通过减小层数、增大层间距、改变相结构等方式暴

露更多催化活性位点, 提高催化加氢性能.
本文通过两步水热法研究不同合成条件 (Mo/S

摩尔比、前驱体溶液 pH 和前驱体生长时间 ) 对
MoS2 催化剂结构与性能的影响, 通过 XRD、BET、

SEM、XPS 等测试手段表征了催化剂的结构和物理

化学性能; 并对其 CO2 加氢制甲醇反应催化性能进

行了考察. 

1  实验部分
 

1.1  试剂与仪器

钼酸铵、浓盐酸 (天津鑫铂特化工有限公司);
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硫脲 (天津致远化学试剂有限公司); 高纯 CO2、H2

(新疆金红山气体检测有限责任公司). 水热反应釜

(科密仪器有限公司); 气-气多通道固定床催化剂评

价装置 (天津市鹏翔科技有限公司); 气相色谱 (安
捷伦 GC 8860, FID 为 19095P-S25, 50 m×0.53 mm,
TCD 为 MOLsieve 5A, 1.83 m×2 mm, He 载气). 

1.2  样品的制备

将浓盐酸用去离子水稀释成不同 pH 的稀酸液,
量取 300  mL 稀酸液置于 500  mL 烧杯中 ,  称取

(NH4)6Mo7O24·4H2O 和 CH4N2S 溶于稀酸液中 ,  配
置 Mo 浓度为 0.1 mol·L−1 的反应溶液. 将反应溶液

置于 25 ℃ 恒温水浴锅中老化不同时间. 待老化结

束后, 将反应溶液迅速倒入 500 mL 聚四氟乙烯内

衬的不锈钢水热釜中, 放置于 180 ℃ 烘箱中, 反应

12 h. 待反应结束后, 自然冷却至室温, 打开反应釜,
经离心处理得黑色固体产物, 用去离子水和乙醇各

洗涤 3 次. 洗涤结束后, 将产物转移至 80 ℃ 真空干

燥箱中干燥 12 h, 经研磨, 即得 MoS2 粉末. 

1.3  样品的表征

选用 Bruker D8 Advance X 射线衍射仪来测试

材料的 XRD, Cu Ka 射线为光源, 扫描速度为 5 (°)·
min−1.  催化剂表面元素的化学组成和化学态用

Thermo  Fisher  Scientific 公司的 ESCALAB  250Xi
型光电子能谱仪 (XPS) 分析测得, 采用 Mg Kα(hv =
1 253.6 eV), 12 kV, 12 mA, 真空度 2×10−6 Pa, 以 C 1s
结合能 284.80 eV 作为校正标准. 采用 HITACHI 公
司的 SU 8010 型场发射扫描电镜获得催化剂形貌,
其加速电压为 5.0 kV. 采用 JEOL Ltd 公司的 JEM-
2100F 型透射电子显微镜观察微观结构. 采用牛津

能谱仪 (Ultim Max 100) 观察元素分布情况 .  使用

Micromeritics 公司的 ASAP 2020 型物理吸附仪测

试样品的比表面积, 利用 Barrett-Joyner- Halenda 方

法计算孔径分布. 

1.4  催化剂活性评价

利用固定床评价装置检验催化剂性能, 将 1.0 g
催化剂 (粒径 0.250~0.425 mm) 的与 2.0 g 相同粒径

的石英沙混合均匀装填在不锈钢管反应器中,  以
20 mL·min−1 的流量通入高纯 H2, 在常压、300 ℃ 条

件下, 对催化剂预处理 3 h. 结束后将其冷却至室温

切换反应气 (H2/CO2 摩尔比为 3), 升压至 3 MPa, 在
230 °C、气体体积空速 (GHSV) 为 5 000 mL·g−1·h−1

下进行催化活性评价. 出口气采用 Agilent GC8860
型气相色谱仪 (GC) 进行在线测定, 催化性能以反

应稳定 9 h 后的测定值为依据, 所有含碳成分均采

用外标法进行校正和量化, CO2 选择性 X(CO2, %)、
产物选择性 Sproduct(%) 和甲醇时空产率 STYMeOH

(g·g−1·h−1) 的计算公式如下:

X(CO2) =
n(CO2, in)−n(CO2,out)

n(CO2, in)
×100 % （1）

S product=
nproduct∑
nproduct

×100 % （2）

STYMeOH=
φ(CO2)

22.4
×X(CO2)×S MeOH×MMeOH×GHSV

（3）
其中, n(CO2,in) 和 n(CO2,out) 为反应器入口和出口

的 CO2 的量 (mol); nproduct 为反应器出口生成物的

量 (mol); GHSV 为气体空速 (mL·g−1·h−1); φ(CO2) 为
反应器入口 CO2 摩尔分数 (%); MMeOH 是甲醇的分

子量 (g·mol−1). 

2  结果与讨论
 

2.1  催化剂结构与组成分析

NH+4

不同 Mo/S 摩尔比 (以下简称“Mo/S”) 对合成薄

层 MoS2 的影响. 不同 Mo/S 能够影响催化剂产物的

形貌、组成和催化性能 [19−20]. 图 1 是不同 Mo/S 合

成 MoS2 的 XRD 图. 其中 2θ 在 32.8°、39.5°和 57.9°
处特征衍射峰与 2H-MoS2 (JCPDS:  37-1492) 中的

(100)、 (103) 和 (110) 晶 面 相 对 应 .  2H-MoS2 的

(002) 特征衍射峰位于 14.38°处 ,  对应层间距离为

0.62 nm, 这是源于 MoS2 层之间沿 c 轴的干扰, 代
表 MoS2 层在 c 轴上 S-Mo-S 层的有序堆叠 [14].  而
MoS2 层间是通过弱的范德华力相互作用连接, 使得

其他分子容易进入到 MoS2 层, 扩大 MoS2 的层间距

离, 导致 (002) 晶面的特征衍射峰发生偏移[21]. (002)
特征衍射峰的位置和强度可用于判断样品的杂分子

嵌入程度和结晶度[22]. 样品的 (002) 晶面对应的特

征衍射峰均向左偏移 5°左右, 以 Mo/S=1/4 的 MoS2

为例, (002) 晶面对应的衍射峰左移至 9.16°处, 并
在 17.84°处出现了二级特征衍射峰, 通过布拉格方

程计算 9.16°处特征衍射峰的晶面间距分别为

0.97 nm, 与标准卡片 (002) 晶面对应的层间距之差

与 分子直径 (0.35 nm) 相近, 说明 NH4
+嵌入到

MoS2 层中使层间距扩大和结构变形[23], 进而导致

(002) 特征衍射峰偏移和出现二级特征衍射峰[24−25].
比较不同 Mo/S 合成得 MoS2, 随 Mo/S 的增大, 产物

的结晶度先增大后减小, 在 Mo/S=1/4 条件下制得
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的 MoS2 结晶度最高.
由图 2 可知, 在不同 Mo/S 下合成产物均为纳

米片, 但随着 Mo/S 比值减小, 纳米片尺寸也不断增

大, 纳米片面积明显增加. Mo/S 较大时, 还原剂 (硫
脲) 含量较低, MoS2 晶核生长不够彻底, 出现纳米

片和颗粒堆叠共存的现象;  Mo/S 较小时 ,  过多的

硫脲会吸附到 MoS2 晶体表面, 影响晶体的进一步

生长.  当 Mo/S=1/4 时 ,  MoS2 催化剂的层状结构

最为明显 (图 2(c)), 与其他的产物相比, 片状结构

明显增大,  且纳米片厚度也有所降低 .  TEM 图像

进一步证明了该样品是由 MoS2 纳米片自组装而成

的结构, 其直径在 300 nm 左右 (图 3(a)), (002) 晶面

的面层间距变为 0.68  nm(图 3(d)).  Mapping 谱图

(图 4) 说明 N 均匀分布在整个连续的 Mo、S 元素

背景上.

MoO2−
4

MoO2−
4

MoO2−
4 MoO4−nS2−

n

MoO2−
4

MoO4−nS2−
n

不同 pH 对 MoS2 的影响. 对于水热法合成 MoS2

来说, 酸性环境在合成过程中起着重要作用 [26−27].
由 MoS2 合成机理可知, 钼酸铵水解形成 , 而

中 Mo―O 键较弱, 在硫化过程中 O 容易被

亲核试剂 HS−取代 ,  逐渐形成四面体硫钼配合物

[ +nH++nHS−↔ +nH2O(n=1−4)][28],
该过程依赖 H+浓度, H+浓度高有利取代反应进行.
同时,  高 H+环境中 ,  硫钼络合物会抑制 MoS2 在

(002) 晶面方向的生长[26]. 由图 5 可得出不同 pH 值

条件下合成 MoS2 的形貌变化规律: 当 pH 为 1.0 时,
H+ 浓度过高, 加快 H2S 与 的反应, 大量的前

驱体 和 MoS3 生成, 水热生成的 MoS2 具

有较小的晶粒, 但 H+浓度过高, 使得 MoS2 的 (002)
方向的生长被抑制[27], 从而削弱了纳米片结构. pH
为 1.4 时, 合成的 MoS2 纳米片弯曲生长呈球形层状

结构, 层间清晰, 纳米片的直径较大. 当 pH＞1.4 时,
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图 1  不同 Mo/S 合成 MoS2 的 XRD 图

Fig.1 XRD pattern of different Mo/S synthesized MoS2
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图 2  不同 Mo/S 比合成 MoS2 的 SEM 图

Fig.2 SEM images of synthesized MoS2 with different Mo/S ratios

(a) Mo/S=1/2, (b) Mo/S=1/3, (c) Mo/S=1/4, (d) Mo/S=1/5
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MoO2−
4随 pH 增大, H+ 浓度逐渐减小, 的硫化速率和

前驱体生成速率降低, MoS2 晶体生长缓慢, 反应不

够彻底. 不同 pH 下合成的 MoS2 催化剂的 XRD 图

谱如图 6 所示. 其中 2θ = 32.8°、39.5°和 57.7°处特

征衍射峰与 2H-MoS2 标准卡片 (JCPDS:37-1492) 中
的 (100)、(103) 和 (110) 晶面相对应, 其 (002) 晶面对

 

0.68 nm

(a) (b)

(c)
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10 nm20 nm

(d)

MoS2(002)

JCPDS(37-1492)

图 3  Mo/S=1/4 合成 MoS2 的 TEM 图

Fig.3 TEM image of Mo/S=1/4 synthesized MoS2
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图 4  Mo/S=1/4 合成 MoS2 的 Mapping 图

Fig.4 Mapping of Mo/S=1/4 synthesized MoS2
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应的特征衍射峰均出现左移, 可能是 (NH4)6Mo7O24

中的 NH4
+成功插入 MoS2 的层间中, 扩大了层间距.

pH=1.4 合成的 MoS2 的 (002) 晶面对应的特征衍射

峰更强, 说明该条件合成的 MoS2 结晶度最高.
不同前驱体生长时间对 MoS2 的影响. 酸性条

件下, 前驱体生长时间是制备 MoS2 的重要影响因

素. 生长时间越长, 前驱体生成量越大, 生成晶核越

多, 对产物形貌和晶体结构影响越大[28]. 当前驱体生

长时间为 0 h 时 (图 7(a)), 产物生长不彻底, 纳米片

直径较小, 有部分层状结构颗粒堆叠, 可能是反应溶

液中只有少量前驱体 MoO3−nSn, 导致水热合成过程

中 MoS2 纳米片自组装过程缓慢. 当前驱体生长时

间为 12 h 时 (图 7(b)), 产物的纳米片直径较大、片

状结构清晰可见, 片状结构颗粒堆叠较少, 可能是反

应溶液中前驱体 MoO3−nSn 的量与水热合成过程消

耗量持平, MoS2 晶体生长较好. 当前驱体生长时间

为 24 h 时 (图 7(c)), 产物有较多的片状颗粒堆叠,
层状 MoS2 较少, 且纳米片直径较小, 可能是反应溶

液含有过量的前驱体 MoO3−nSn, 使得水热合成过程

中, 前驱体迅速转化成 MoS2 晶核, 大量核堆积, 使
得 MoS2 的 (002) 方向的生长被限制, 从而削弱了层

状结构. 在酸性条件下, 一定的前驱体生长时间能够

促进前驱体生成, 但前驱体生长时间过长, 大量晶核

堆积, 会限制 MoS2 层状结构生成.
图 8(a) 为不同生长时间的前驱体的 XRD 图,

其中 2θ = 9.6°、25.6°、29.5°和 52.3°处特征衍射峰

与 MoO3 标准卡片 (JCPDS:  21-0569) 中的 (100)、
(200)、(210) 和 (420) 晶面相对应. 在酸性环境下, 随
前驱体生长时间延长, MoO3 样品沿着 (100) 晶面择

优取向生长[29]. 图 8(b) 所示, 不同前驱体生长时间
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图 5  不同 pH 合成 MoS2 的 SEM 图

Fig.5 SEM images of synthesized MoS2 at different pH

(a) pH=1.0, (b) pH=1.4, (c) pH=2.0, (d) pH=4.0
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Fig.6 XRD patterns of synthesized MoS2 at different pHs
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合成的 MoS2 催化剂的 XRD 图, 前驱体生长时间

为 0  h 和 12  h 的 XRD 图谱在 2θ=20°~60°范围内

与 2H-MoS2 的 XRD 标准卡片 (JCPDS: 37-1492) 相
比基本一致, 且 (002) 晶面对应的特征衍射峰均出

现前移, 表明该条件下成功合成层状结构 MoS2 , 同
时前者的 (002) 晶面对应的特征峰更尖锐, 说明前

驱体生长时间为 12 h 合成的 MoS2 催化剂结晶度更

高.  前驱体生长时间为 24 h 合成 MoS2 催化剂的

XRD 图谱出现明显的 (100)、(102)、(103)、(110) 晶
面的特征衍射峰, (002) 晶面对应的特征衍射峰几乎

完全消失, 说明该催化剂的层状堆积层数很少, 由大

量单层 MoS2 堆积而成[30−31], (100) 晶面对应特征衍

射峰为最强峰, 说明该环境下, 可能使催化剂沿着

(100) 晶面生长. 由此可得知, 在酸性环境下, 随前驱

体生长时间的增长, NH4
+逐渐进入 MoS2 层间, 使层

间距持续增大, 乃至脱离为单层 MoS2.
探究了前驱体生长时间对催化剂比表面积和

孔径分布的影响. 由图 9 可知, 样品的 N2 吸附-脱
附等温线在 p/p0=0.5 开始出现 H3 型滞后环, 是典

型的Ⅳ型等温线, 说明样品均为介孔材料, 在高压
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图 7  不同前驱体生长时间合成 MoS2 的 SEM 图

Fig.7 SEM images of MoS2 synthesized with different precursor growth time

(a) 0 h, (b) 12 h, (c) 24 h
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Fig.8 XRD plots of (a) precursors, and (b) MoS2 catalyst samples with different precursor growth time
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比 p/p0 大于 0.9 曲线继续持续上升, 说明催化剂中

不仅含有介孔, 还含有大孔[32], 孔结构不规则说明样

品可能存在裂缝或狭缝. 根据孔径分布图可以看出

孔径主要分布在 4~20 nm 之间, 以介孔结构居多.

比表面积、孔容和平均孔径如表 1 所示, 随前驱体

生长时间增大, 样品的比表面积和孔容增大, 孔径基

本不变.

利用 X 射线光电子能谱 (XPS) 技术分析对

Mo/S 摩尔比为 1/4、前驱体溶液 pH 为 1.4 和前驱

体生长时间为 12 h 条件下制得 MoS2 催化剂的表面

化学组成和表面元素价态进行了研究, 测试结果如

图 10 所示. 图 10(a) 为 MoS2 催化剂的 XPS 全谱扫

描图, 显示出 Mo、S、C 和 O 的信号, 其中 C 和 O 可

能是合成过程中或与空气接触产生的[33]. 如图 10(b)
的 Mo 3d 谱图所示, 归属于 Mo4+的 Mo 3d5/2 和 Mo
3d3/2,  其对应的结合能分别位于 228.69 和 231.86
eV 处, 其峰值对应于 Mo−S 键[34]. 结合能为 229.51
232.40 eV 的两个峰对应于 Mo 3d5/2 和 Mo 3d3/2, 归
属于 Mo5+. Mo5+的存在可能是原料中 Mo6+还原不

彻底或暴露和储存在空气中时表面 Mo4+原子被部

 

表 1  不同前驱体生长时间合成 MoS2 的比表面积、

平均孔径和孔容

Table 1  Specific surface area (SBET), average pore size (Dpore),

and pore volume (Vpore) of MoS2 synthesized with different

precursor growth time (t)

t/h SBET/(m2·g−1) Dpore/(nm) Vpore/(cm3·g−1)

0 47.57 15.69 0.253

12 52.07 15.20 0.255
24 87.26 15.30 0.431
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图 9  不同前驱体生长时间合成 MoS2 的 N2

吸附-脱附曲线和孔径分布图

Fig.9 N2 adsorption-desorption curves and pore size distribution

of MoS2 synthesized with different precursor growth time
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Fig.10 XPS spectra of MoS2 catalyst
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分氧化[34]. 225.82 eV 处的峰为 MoS2 晶体结构中二

价硫化物 (S2−) 的 S 2s 电子轨道 .  如图 10 (c) 的 S
2p 谱图所示, 161.51 eV 和 162.78 eV 处的两个峰分

别归因于 MoS2 晶体结构中 S2−的 S 2p3/2 和 S 2p1/2

电子轨道[35].
 

2.2  CO2 催化加氢性能

如图 11 所示, 在 230 ℃、3 MPa、H2/CO2 摩尔

比为 3、GHSV=5 000 mL·g−1·h−1 条件下, 评价了不

同条件下合成 MoS2 催化剂对 CO2 加氢制甲醇的催

化性能.  随着 Mo/S 的增大 ,  CO2 转化率 (图 11(e))
和甲醇选择性 (图 11(a)) 呈先增加后减小的趋势.
Mo/S=1/4 的催化剂具有最高的甲醇选择性. 由此可

推测, 硫脲作为还原剂和硫源, 能够促进 Mo4+的生

成, 提高产物的催化性能, 但是 Mo4+含量也存在阈

值; 同时硫脲能够促进纳米片的生长, 但是硫脲过

多会吸附在催化剂表面影响晶体生长和覆盖反应活
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图 11  不同条件下合成 MoS2 催化剂对 CO2 加氢制甲醇过程中甲醇选择性 (a, b, c) 用 CO2 转化率和甲醇时空产率 (e, d, f)

Fig.11 Methanol selectivity (a, b, c), CO2 conversion and methanol temporal and spatial yields (e, d, f) of synthesized MoS2

catalysts for CO2 hydrogenation to methanol process under different conditions

Reaction conditions: 230 °C, 3 MPa, CO2/H2=1/3, GHSV=5 000 mL·g−1·h−1
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性位点, 抑制主反应的进行[36−40].
前驱体溶液 pH 值的增大, CO2 转化率 (图 11(b))

和甲醇选择性 (图 11(e)) 呈先增加后减小的趋势.
pH=1.4 的催化剂具有最高的甲醇选择性, 与表征结

果相互验证, 即较低 pH 值条件能够加快结晶过程,
能够提高 MoS2 结晶度, 增大纳米片直径, 提供更多

的面内 S 空位活性位点[13], 有助于加氢主反应进行.
当 pH 小于 1.4 时, H+ 浓度过高, 使得 MoS2 纳米片

自组装过程明显加强, 团簇现象明显增强, 纳米片直

径减小, 面内活性位点减少, CO2 转化率和甲醇选择

性减低.

NH+4

前驱体生长时间的增大, CO2 转化率 (图 11(f))
和甲醇选择性 (图 11(c)) 呈先增加后减小的趋势.
前驱体生长时间 12 h 的催化剂具有最高的甲醇选

择性, 说明在酸性环境下, 前驱体生长时间较短时,
生成的 MoS2 纳米片直径较小, 且有片状结构颗粒

堆叠, 使得面内 S 空位活性位点少, 催化剂活性低;
当前驱体生长时间过长时,  MoS2 层间涌入大量

, 使层间距持续增大, 被剥离为单层 MoS2, 在水

热合成过程中, 大量单层 MoS2 颗粒堆积生长, 面内

活性位点 (S 空位) 被覆盖, 催化剂加氢效果减弱.
 

3  结论

通过调控 MoS2 合成因素 (Mo/S 摩尔比、前驱体

溶液 pH 和前驱体生长时间), 采用水热合成法制备

了一系列 MoS2 催化剂, 并对其进行了相关表征, 分
析了最佳制备条件下 MoS2 催化剂的物化结构, 考
察了催化剂对 CO2 加氢制甲醇的催化性能, 得到以

下结论.

MoO2−
4

(1) 通过调控 Mo/S 摩尔比, 控制还原剂-硫脲的

量, 实现 NH4
+嵌入扩层和 MoS2 晶体生长; 前驱体

溶液 pH 越低, 促进 中 O 被亲核试剂 HS–取

代, 加速中间体生成; 调控前驱体生长时间, 控制中

间体 MoO3−nSn 的堆积, 实现 MoS2 晶体的可控生长

和暴露更多活性位点. 通过控制 Mo/S、pH 和前驱

体生长时间可以有效缩短催化剂制备时间, 具有大

规模生产潜力.
(2) 通过固定床评价装置检验催化剂性能, 在压

力 3.0 MPa、温度 230 ℃、空速 5 000 mL·g−1·h−1 的

反应条件下, CO2 转化率达到 4.35%, 甲醇选择性达

到 59.93%.
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Investigating the Effect of MoS2 Hydrothermal Synthesis Factors on
CO2 Hydrogenation to Methanol

WEN Changhong1, DING Mingshan2, LIU Na1, HUANG Xueli1, HUANG He1*

(1. State Key Laboratory of Chemistry and Utilization of Carbon Based Energy Resources, Engineering Research
Center of Northwest Energy Carbon Neutrality, School of Chemistry Engineering and Technology,
Xinjiang University, Urumqi 830017, China; 2. Xinjiang Tianyu Coal Chemical Group Co., Ltd.,

Turpan 838000, China)

Abstract: The  activity  of  MoS2 as  an  excellent  catalyst  for  the  catalytic  hydrogenation  of  CO2 to  methanol  is
influenced by the catalyst structure. The preparation of structurally controllable MoS2 nanosheets was conducted
via the hydrothermal method. The impact of varying the Mo/S molar ratio, the pH of the precursor solution and
the duration of the precursor growth phase on the structure and properties of the MoS2 nanosheets was examined.
The MoS2 nanosheets were characterized using XRD, SEM, BET analysis and XPS, and the catalytic activity in
the CO2 hydrogenation to methanol reaction was investigated. The results showed that the prepared MoS2 catalysts
with  clear  layered  structure  and  high  crystallinity  at  Mo/S  molar  ratio  of  1/4,  precursor  solution  pH of  1.4  and
precursor growth time of 12 h exhibited the best catalytic activity for CO2 hydrogenation to methanol, with a CO2

conversion  of  4.35%  and  a  methanol  selectivity  of  59.93%.  This  work  provides  an  experimental  basis  and
theoretical foundation for the design and research of related catalyst materials.
Key words: MoS2; hydrothermal process; CO2 hydrogenation; methanol
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