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摘要 在可见光或紫外光照的非循环体系中 进行了氧化钛基的催化剂光催化降解乙烯的研究 考察了不同的乙烯初始浓度 !

不同温度 !不同光源和负载贵金属对光降解效率的影响 结果表明 乙烯浓度在  ∗  
 范围时 光降解效率随乙烯初

始浓度升高而缓慢地线性下降 温度升高有利于光降解 负载的贵金属不仅抑制电子空穴对复合 而且扩大了氧化钛对可见

光的吸收 几十倍地提高了氧化钛在可见光的光催化效率 
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  光催化氧化技术具有可在常温常压下进行 !能

耗低 !对污染物降解效率高等特点 广泛应用于气体

净化 光催化需要能量超过半导体禁带宽度的光子

辐射 对于 ×而言 光激发需要波长低于  

的近紫外光 吸收的紫外光将电子由禁带激发至导

带 产生电子2空穴对 电子2空穴对可以复合 也可

以扩散到催化剂表面 与表面吸附的物种发生氧化

还原反应 但是 表面的复合会阻碍光催化进行 

×具有低量子产率 而且对可见光的利用率很

低 因此不能应用于实际的环境净化 一些研究人员

认为诸如 !°!∏和 °等的金属掺杂可以降低

电子2空穴对的复合 提高利用率 进而可以提高光

催化效率≈ 实验表明通过掺杂金属≈ 金属氧化

物≈ 或其它半导体≈的方法可以有效地提高 ×

的光催化氧化能力 本研究发现 °!°的掺杂可以

大大提高 × 对可见光的吸收 提高其光催化效

率 

乙烯的多相光催化氧化也被广泛研究过≈ ∗  

乙烯是一种促进和加速水果 !蔬菜和鲜花早熟和腐

烂的激素类气体 因此一些储存蔬菜水果的行业对

乙烯在低温低浓度下的去除很感兴趣 

本文研究了氧化钛基的催化剂在不同条件下对

乙烯气体的光催化降解能力 特别是研究了贵金属

掺杂的氧化钛基的催化剂在可见光范围内的光活

性 

1  实验部分

1 1  实验材料

实验用 ×多孔硅胶为自制 多孔硅胶粒度

为  ∗ 目 通过浸渍法将 × 负载到多孔硅

胶表面 通过光还原法制备一系列不同贵金属和不

同贵金属含量负载的光催化剂 

1 2  实验装置

乙烯的光催化氧化实验装置如图 所示 

装置主要由 部分组成 配气系统 !光催化反应

器和检测分析系统 配气系统由 个质量流量计分
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图 1  乙烯的光催化氧化实验装置
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别控制空气和乙烯的流量 用来产生一定浓度 !一定

流量的乙烯气体总流量控制在   光催

化反应器为聚四氟乙烯圆柱 共有 个 ≠使用可见

光源波长大于   光源置于圆柱中心 装有

光催化剂的玻璃反应管置于距离光源  处与光

源平行放置 乙烯气体由玻璃管中通过 使用近紫

外光源主波长   支  • 黑光灯对称分布

在圆柱中 装有光催化剂的玻璃反应管置于中心 距

离光源  处与光源平行放置 乙烯气体由玻璃管

中通过 1 的催化剂堆积式放在玻璃反应管中 

检测分析系统主要由 ≤≤ƒ⁄ !六通阀等

组成 用于测定反应器入口和出口处乙烯的浓度 

一定浓度的乙烯气体进入光催化反应器 待系

统达到吸附平衡后打开光源 同时检测反应器出口

乙烯的浓度 反应至出口浓度不再发生变化时 此时

的去除率即为光催化的去除率 

1 3  分析方法

用 ≤ƒ⁄测定乙烯的浓度 通过六通阀直接

进样 进样量均为  色谱条件为 填充柱 °

±  ≅   载气压力为 1  柱温 

ε 检测器温度  ε 乙烯保留时间 1 

2  结果与讨论

2 1  乙烯初始浓度对 ×多孔硅胶光降解乙烯

的影响

图 为乙烯降解率与初始浓度之间的关系 由

图  可见 当乙烯浓度在  ∗  
 范围内

时 其降解率随着乙烯浓度的增加而缓慢下降 二者

之间的关系成线性 这主要是由于光反应在催化剂

表面进行 乙烯首先吸附到催化剂表面的活性位上 

然后再进行光反应 反应过程中 反应物和产物都会

对催化剂表面的活性位进行竞争吸附 低浓度时 光

催化剂表面的活性位尚未被完全占满 而随着浓度

的不断增加 对活性位的竞争越来越激烈 这就影响

了活性位的利用 降低了光催化效率 

图 2  乙烯降解率与初始浓度的关系
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2 2  不同光源对 ×多孔硅胶光降解乙烯的影

响

在同样的乙烯浓度 !流量和温度下 采用两种不

同的光源 卤灯波长大于  和黑光灯主波

长  对 ×多孔硅胶光降解乙烯进行研究 

结果表明 ×多孔硅胶在近紫外光照射下 对乙

烯的光降解去除率为 1  而在可见光照射下 

对乙烯的光降解去除率为 1  其在紫外光范围

内的去除率高于可见光 说明 ×多孔硅胶在可

见光范围内对光子的吸收能力很小 其主要吸收的

是波长低于  的近紫外光 对可见光的利用

率是很低的 

2 3  温度对 ×多孔硅胶光降解乙烯的影响

在同样的光源和乙烯浓度下 分别采用 个不

同的温度条件    对 ×多孔

硅胶光降解乙烯进行研究 其结果如图 所示 

由图 可以看出 随着反应温度的升高 光降解

率逐渐缓慢呈线性增加 这可能是由于在低温时反

应过程中生成的水极易吸附在催化剂表面 占据了

一些活性位 影响反应的进行 光降解率较低 而随

着温度升高水分逐渐蒸发减少了在催化剂表面的吸

附 释放出一部分活性位 使反应物能够更多地吸附

在催化剂表面 反应能够更好地进行 从而提高了转

化率 

2 4  贵金属掺杂对 ×多孔硅胶光降解乙烯的

影响
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图 3  反应温度对乙烯光降解的影响
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2 4 1  贵金属掺杂对光吸收带的影响

由图 可以看出 经过贵金属修饰的 ×

°°修饰 ×多孔硅胶  不同含量

质量分数的 ∏修饰 ×多孔硅胶

图 4  不同催化剂的 Υς2ϖισ漫反射比较
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多孔硅胶在可见光范围内吸收了更多的光子 吸光

度有明显增加 由图 可以看出 随着贵金属掺

杂含量的增加 吸光度逐渐增大 这说明通过光还原

法已将贵金属负载到 ×多孔硅胶的表面 

2 4 2  贵金属掺杂对乙烯光降解率的影响

在相同的乙烯浓度 !反应温度条件下 在不同光

源下对不同催化剂进行光催化活性的评价 其结果

见图  

图 5  不同催化剂对乙烯的降解比较

括号内数值为贵金属的质量分数

ƒ  ≤   

 

由图 可看出 在近紫外光照射下 ×多孔

硅胶和贵金属修饰的 ×多孔硅胶对乙烯的光催

化降解率均在 1  ∗ 1 之间 二者之间没有

太大区别 这说明在近紫外光范围内 贵金属修饰的

×多孔硅胶对光源的利用率很低 在可见光照射

下 贵金属修饰的 ×多孔硅胶对乙烯的光催化

降解率有了很大程度的提高 °×多孔硅胶达

到 1 去除 °×多孔硅胶达到 1 去

除 ∏×多孔硅胶达到 1  去除 而 ×

多孔硅胶对乙烯的光催化降解率只有 1  由以

上结果可以看出 经过贵金属修饰的催化剂活性比

未掺杂的催化剂活性有了几十倍的提高 这是由于

×及负载到其表面的贵金属均为纳米级的粒子 

产生了纳米粒径效应 增加了对可见光的吸收 从而

使其光活性得到提高 

3  结论

乙烯的初始浓度对降解率有影响 降解率随
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乙烯初始浓度的升高呈线性缓慢下降 温度对乙烯

的光催化降解有影响 

可见光范围内 经过贵金属修饰的 ×多

孔硅胶对乙烯的光降解率比 ×多孔硅胶对乙烯

的光降解率提高了几十倍 ∏2×多孔硅胶对乙

烯的光降解率可达 1  °2×多孔硅胶对乙

烯的光降解率可达 1  °2×多孔硅胶对乙

烯的光降解率可达 1  而在近紫外光范围内 

则没有明显变化 这说明通过贵金属的掺杂有效地

增大了催化剂对可见光的吸收 提高了催化剂的光

催化活性 

参考文献 

≈     ∏ ≤  ≥∏∏ ≠ ∏∏×  °  2

∏  ≤ ⁄¬      

∏∏ ≥∏  2⁄ × ≈   °2

 ° ≤  72  ∗  

≈      ≤ ⁄   ° ∏ ¬2

  ∞ √°×≈ ≤ 179  ∗

 

≈    ∏ ≠ ≤   ≤ ≥ ≥ •  ∞°2¬ 

   × ≤≥∏∏ 

≥√≈ ≤ 94  ∗  

≈    ≥ ∏∏∏° °° °∞  

∞¬  ∞ × ° 

° ¬  ° 2≤  °2

≤ ∞√∞   ×2

 ≤∏ ≥∏≈ ° °2

 ≤  85  ∗  

≈     •  ⁄ ≠   ⁄ •    × ∞ •  

°√  ×≈ ≥ ≥ ≤ 

 108  ∗  

≈      ∞× ⁄ ×  •     

≤ ° ¬  ∞  ×2

 ×2ƒ≈ ∞√ ≥× 34  ∗

 

≈    ƒ∏ ÷  ≤  ≠ ±     ∞ °2

 °  ×2   ¬

×≥  ×≈  ∞√≥× 

30  ∗  

≈    ƒ∏ ÷  ≤   •     ∞  2

 ×∏ • ∂≤  2

∏°¬  ∞≈ ° 

 97  ∗  

≈    ≠≥ ≠≥ ×∏  ≥∏ ¬2

  ∞√ × °≈ ° 

°  121  ∗  

≈  ≥∏    ≤     °⁄

 ∞√× ƒ ×≥∏ 

≈ ≤×  54  ∗  

≈  ° ⁄  ∏≠    °2

 ¬  ∞ ≤     

° × °  °    

≈ ≤ 185  ∗  

≈   ≠   ≥   ∞  ∏ ×∏

°¬  ∞  ×≈  ∞√≥

× 31  ∗  

 环   境   科   学 卷




