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摘　要：对催化剂Ｐｔ／Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２在反应温度为１２０～１５０°Ｃ之间进行了光催化降解丙酮的研究，研究在可见光下
进行，发现反应温度对光催化反应有明显的影响．在排除热反应的情况下，温度升高能加速丙酮的光催化反应．
丙酮的光催化反应是从它的甲基上开始的，可能先生成了ＣＨ３ＣＯＣＨ２Ｏ

－吸附物，它进一步被氧化成丙酮醛、丙酮

酸以及碳二醛、乙酸和碳一吸附物种，最终氧化成ＣＯ２和水．在没有光和较低的反应温度下，有ＣＯ生成，但是在
可见光的照射下ＣＯ被迅速转化成ＣＯ２．研究表明，Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２与Ｐｔ／Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２为可见光条件下具备活性的光催
化剂．
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　　大量研究表明，室内空气污染给人类身心健康
带来的危害远远大于室外空气污染，污染程度可达

到现阶段国家规定标准的数十倍，而挥发性有机化

合物是室内空气污染物的主要成分［１］．由于传统的
空气净化方法存在一定的局限性，自２０世纪９０年
代以来，利用光催化方法降解低浓度挥发性有机物

成为室内空气净化的一个新方法．光催化剂在光催
化降解反应中把有机物氧化成ＣＯ２和 Ｈ２Ｏ，不产生
其它有害物质，是理想的空气污染治理材料，成为

近年研究的热点［２～１０］．
目前研究较多的光催化材料主要有 ＴｉＯ２

［１１］，

ＳｎＯ２
［１２］，ＷＯ３

［１３］等，其中以 ＴｉＯ２最为广泛．高锐
钛矿含量的ＴｉＯ２（包括 ＴｉＯ２掺杂改性材料）具备较
好的光催化降解有机污染物的效果．现有的研究表
明其在降解有机污染物方面具备较高的效率，但是

也存在不足：它需要在能量较高的紫外光（波长小

于３８７．５ｎｍ）激发下才具有好的催化活性，而在可
见光的照射下没有催化活性，所以研究在可见光下

有高催化活性的催化剂是非常重要的．
原位红外光谱在催化反应方面的应用有许多的

报道，利用它观察反应中间物的生成和进一步反应

能够加强我们对催化反应机理的认识．近年来关于
光催化反应的原位红外研究主要是在 ＴｉＯ２或 ＴｉＯ２
掺杂的光催化剂上进行，对反应的机理做出了一些

有价值的研究［１４，１５］．到现在为止，光催化研究几乎
都是在室温下进行的，温度对光催化反应的影响的

研究不多见，但是温度对半导体光催化材料性能的

影响非常显著．本研究工作中制备了一种新的光催
化剂，能够在可见光条件下催化氧化丙酮，本文使

用原位红外光谱研究反应温度对丙酮光催化降解反

应的影响．

１实验部分
１．１试剂与仪器

所有药品均为 ＡＲ级试剂．氧气，氮气均为高
纯气体；ＸＲＤ表征使用ＰｈｉｌｉｐｓＰＷ３０４０／６０仪．ＵＶ
Ｖｉｓ表征使用 ＮｉｃｏｌｅｔＥｒｏｌｕｔｉｏｎ５００仪．使用 Ｎｉｃｏｌｅｔ
Ｎｅｘｕｓ６７０仪测红外光谱．ＨａｒｒｉｃｋＳｃｉｅｎｔｉｆｉｃ原位漫
反射反应池进行实验，气体流量使用质量流量计控

制，反应物浓度由Ａｇｉｌｅｎｔ６８９０Ｎ气相色谱分析，反
应光源使用普通卤素灯，光源辐照度使用北京师范

大学光学仪器厂光合有效辐照计测试．
１．２实验过程

采用溶胶凝胶法制备催化剂基体．具体的方
法为，分别配制２．０ｍｏｌ／Ｌ硝酸镁溶液，２．０ｍｏｌ／Ｌ
氟化铵溶液，０．５ｍｏｌ／Ｌ偏钒酸铵溶液（加热溶解）；
取１００ｍＬ上述硝酸镁溶液加入１００ｍＬ上述氟化铵
溶液中，不断搅拌，得到ＭｇＦ２溶胶；在上述胶体溶
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液中加入４０ｍＬ的０．５ｍｏｌ／Ｌ偏钒酸铵溶液，搅拌
后静置老化１２ｈ；将老化后的溶胶于１２０°Ｃ干燥１０
ｈ得到干凝胶，干凝胶在空气气氛下于４５０°Ｃ灼烧
５ｈ得到催化剂９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２．采用浸渍法制备
催化剂，具体方法为，称取０．１６００ｇ氯铂酸溶于１０
ｍＬ二次蒸馏水中，浸渍４０ｇ催化剂基体１２ｈ后于
１２０°Ｃ干燥４ｈ得到０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２催
化剂．
在管式固定床光催化反应器（内径８．０ｍｍ，长

１２．０ｃｍ硼玻璃管）中采用氧气鼓泡法通入丙酮，
活化新制催化剂并进行催化剂光催化降解丙酮的反

应．活化催化剂时，氧气流量５．０ｍＬ／ｍｉｎ，气相色
谱分析在实验条件下氧气中丙酮的浓度为８．５％．
使用高压汞灯作为光源，活化时间４ｈ．单次原位
红外反应均使用相同量的上述活化后的催化剂装入

红外原位反应池中，反应前将催化剂加热至１８０°Ｃ
并使用氮气吹扫１ｈ，得到清洁的催化剂表面，降
温至反应温度后对原位池抽真空，使得原位池中的

压力小于１０－４Ｐａ．在不同温度下，采用质量流量计
控制氧气的流量为５．０ｍＬ／ｍｉｎ，氧气在室温下于液
体丙酮中鼓泡将丙酮带入原位样品池中，经气相色

谱分析在实验条件下氧气中丙酮的浓度为８．５％．
原位池通入丙酮后考察丙酮在黑暗条件下与可见光

照条件下的氧化反应．

２结果与讨论
２．１催化剂表征

前期工作指出，Ｖ２Ｏ５（禁带宽度２．０ｅＶ）具备
较宽的激发波长分布，在可见光区域容易被激发，

但所形成的电子空穴对寿命较短，而 ＭｇＦ２（禁带
宽度６．２ｅＶ）可以作为阻止电子空穴对复合的良好
分散基体，提高Ｖ２Ｏ５光量子效率．研究发现，组成
为９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２的催化剂光催化活性最好，而
组成为０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２负载 Ｐｔ的催化
剂具备更高的ＣＯ２与Ｈ２Ｏ选择性

［１６］．
从图１所示催化剂９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２的ＸＲＤ谱

图可见，催化剂中只观察到 Ｖ２Ｏ５与 ＭｇＦ２物相的衍
射峰，没有不属于这两个物相的新相出现．从这个
实验结果，我们认为Ｖ２Ｏ５是分散在ＭｇＦ２物相中的．
图 ２是 ＭｇＦ２、ＴｉＯ２、Ｖ２Ｏ５、９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２、
０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２的紫外可见光谱．ＭｇＦ２
和ＴｉＯ２只在光波长小于３８０ｎｍ时有活性．ＭｇＦ２中
加入Ｖ２Ｏ５制备的催化剂９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２，其光吸收

图１催化剂的ＸＲＤ衍射图
Ｆｉｇ．１ＸＲＤｐａｒｔｔｅｒｓｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓ

图２催化剂的ＵＶｖｉｓ谱图
Ｆｉｇ．２Ｕｖｖｉｓｓｐｅｃｔｒａｏｆｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｓ

可以达到６３０ｎｍ．在９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２催化剂上掺
入Ｐｔ制备的催化剂 ０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２具
有更宽的可见光吸收区，其最长光波长达到 ６５０
ｎｍ．因此从 ９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２和 ０．１３％Ｐｔ／９．１％
Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２的紫外吸收光谱，我们推测它们可能在
可见光中有催化活性．而 ＭｇＦ２和 ＴｉＯ２在光的波长
大于３８０ｎｍ时应该没有活性．

使用管式固定床光催化反应器，对光催化剂进

行丙酮降解性能反应．图３为不同反应温度时催化
剂９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２和０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２
分别在紫外光条件（λ＞３２０ｎｍ）与可见光条件（λ＞
３８０ｎｍ）下，反应温度与丙酮转化率的关系曲线．
由图３可知，在不同的催化剂与不同的反应条件
时，丙酮在催化剂上的转化率随反应温度的升高而

提高，其中催化剂０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２在相
同的反应温度下具备更好的丙酮降解性能，同时紫

外光条件下光催化剂的性能优于可见光条件．
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图３不同反应温度下催化剂上丙酮
光催化降解的转化率

Ｆｉｇ．３Ａｃｅｔｏｎｅｃｏｎｖｅｒｓｉｏｎａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

０．１３％Ｐｔ／９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２：▲ＵＶｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ，
■Ｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ

９．１％Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２：●ＵＶｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ，
!

Ｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔｉｒｒａｄｉａｔｉｏｎ

２．２丙酮在光催化剂表面吸附的红外光谱
有报道称丙酮蒸气在室温条件下，在密闭容器

中的分压因丙酮在器壁上吸附脱附而发生变
化［１７，１８］；同时有报道指出丙酮在不同类型的催化

剂表面上具备不同的吸附特性［１４，１５］，在本工作中

也发现有类似现象．丙酮在催化剂表面的吸附情况
如图４所示，具体的谱峰归属如表１所示．

由表１可知，图４Ａ中谱峰位置与文献报道中
气相丙酮谱峰无明显差异，说明丙酮在ＫＢｒ粉末与
原位池上并没有发生明显的吸附与反应；而在催化

剂表面（图 ４Ｂ，Ｃ）观察到了吸附态丙酮的谱峰
１７２２、１７１０、１４２５、１３７０和１２３４ｃｍ－１，同时图
４Ｂ和Ｃ中气相丙酮甲基在１３０４ｃｍ－１处的摇摆振
动与图１Ｃ中－ＣＣＨ在１０９２ｃｍ－１处的摇摆振动消
失．这是由于丙酮在催化剂表面发生了化学吸附，
丙酮分子在催化剂表面的离解导致了吸附态丙酮谱

峰相对于气相丙酮的部分偏移．同时，在催化剂上
也观察到少量的丙酮二聚物生成．丙酮的二聚物
（异丙叉丙酮，Ｍｅｓｉｔｙｌｏｘｉｄｅ）一直以来被认为是丙酮

图４室温下分别以催化剂与ＫＢｒ粉末为背景时丙酮／氧气的红外谱图对比
Ｆｉｇ．４ＩＲｓｐｅｃｔｒａｏｆａｃｅｔｏｎｅｏｘｉｄａｔｉｏｎｗｉｔｈＫＢｒｐｏｗｄｅｒａｎｄｃａｔａｌｙｓｔａｓｂａｃｋｇｒｏｕｎｄａｔｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ

ＴｈｅｃａｔａｌｙｓｔｏｒＫＢｒｐｏｗｄｅｒｉｎｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｃｅｌｌｗａｓｄｅｇａｓｓｅｄａｔ１８０℃ ｉｎｖａｃｕｕｍ（１０－４Ｐａ）ｆｏｒ２ｈａｎｄｔｈｅｎｃｏｏｌ
ｄｏｗｎｔｏｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｂｅｆｏｒｅｆｅｅｄｉｎｇｒｅａｃｔａｎｔｇａｓｓｅｓｉｎｔｏｔｈｅｃｅｌｌ．ｄｅｇａｓｓｅｄａｔ１８０ＳｐｅｃｔｒａＡａｎｄＢｗｅｒｅｃｏｌｌｅｃｔｅｄ

ａｆｔｅｒｆｅｅｄｉｎｇａｃｅｔｏｎｅ／Ｏ２（５．０ｍＬ／ｍｉｎ，５．０ｍＬ／ｍｉｎ）ａｎｄｓｔａｂｉｌｉｚｅｄｆｏｒ２０ｍｉｎ．
ＳｐｅｃｔｒｕｍＣｗａｓｃｏｌｌｅｃｔｅｄａｆｔｅｒ３０ｍｉｎｏｆＮ２ｐｕｒｇｉｎｇｏｎｔｈｅａｃｅｔｏｎｅ１ｈｏｕｒｐｒｅａｄｓｏｒｂｅｄｃａｔａｌｙｓｔｓｕｒｆａｃｅ．

ＴｈｅＦｉｇｕｒｅ４（２）ｉｓｔｈｅｍａｇｎｉｆｉｃａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｗａｖｅｎｕｍｂｅｒｓｆｒｏｍ２０００ｔｏ１０００ｃｍ－１ｏｆ（１）．

在催化剂表面上的Ａｄｏｌ缩合产物，而１，３，５三甲
基苯（Ｍｅｓｉｔｙｌｅｎｅ）则为丙酮的三聚缩合物．Ｐａｎｏｖ等
人把１４５０ｃｍ－１处的谱峰归属为丙酮二聚物的特征
谱峰，将１４７３ｃｍ－１处的肩峰归属为１，３，５三甲
基苯 （Ｍｅｓｉｔｙｌｅｎｅ）的环振动［２１］．本实验中观察到了

丙酮二聚缩合物的生成，但没有观察到三聚缩合

物．由于丙酮在催化剂表面的二聚物、三聚物形成
量较少，两者的特征谱峰均不易观察到．文献报道
称在ＴｉＯ２表面，由于丙酮浓度的不同，导致丙酮及
其二聚物的分布呈互补关系，丙酮量减少的同时其
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二聚物的量增多［２３］．在本催化剂上观察到的二聚 物相对较少，可能是由于丙酮的浓度较高的缘故．
表１丙酮分别在ＫＢｒ和催化剂上的红外谱峰归属

Ｔａｂｌｅ１ＴｈｅａｓｓｉｇｎｉｎｇｏｆｔｈｅａｂｓｏｒｐｔｉｏｎｂａｎｄｓｏｆａｃｅｔｏｎｅｏｎｂｏｔｈＫＢｒａｎｄｃａｔａｌｙｓｔ

Ｍｏｄｅｄｅｓｃｒｉｐｔｉｏｎ Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙ（ｃｍ－１）
Ｇａｓｐｈａｓｅａｃｅｔｏｎｅ

Ｌｉｔｅｒａｔｕｒｅａ ＳｐｅｃｔｒｕｍＡ，Ｂ
Ａｄｓｏｒｂｅｄａｃｅｔｏｎｅ

Ｌｉｔｅｒａｔｕｒｅｂ ＳｐｅｃｔｒｕｍＢ，Ｃ
ν（ＣＨ） ３０２０，２９７３，２９２６３０１５，２９７０，２９４８，２９２７ ２９７３，２９３１ ３０１２，２９６９，２９２７
ν（Ｃ＝Ｏ） １７３８ １７５５，１７３７，１７２７ １７０２ １７２２，１７１０
δａｓ（ＣＨ３） １４５６，１４３８ １４５７，１４４８ １４２２ １４２５
δｓ（ＣＨ３） １３６３，１３６０ １３６５，１３０４Ａ １３６６ １３７０
ν（ＣＣ） １２１８ １２２８，１２１７，１２０６ １２４０ １２３４
δ（ＣＣＨ） １０９３，１０６７ １０９２

Ａｄｓｏｒｂｅｄｍｅｓｉｔｙｌｏｘｉｄｅ
Ｌｉｔｅｒａｔｕｒｅｃ ＳｐｅｃｔｒｕｍＢ，Ｃ

ν（ＣＨ） ２９６７，２９３２，２９１８， ２８７０
２９２８

ν（Ｃ＝Ｏ） １６６６ １６７０，１６５３
ν（Ｃ＝Ｃ） １６０２ １６３６
δａｓ（ＣＨ３） １４５０ １４４８
δｓ（ＣＨ３） １３７８，１３６５ １３７０

　　　文献：ａ［１９］，ｂ［２０，２１］，ｃ［２２］；　 Ｒｅｆｓ：ａ［１９］，ｂ［２０，２１］，ｃ［２２］

２．３丙酮在光催化剂上反应的红外光谱
前期工作表明，丙酮在本催化剂上的氧化需要

一定的温度．图５是丙酮在不同的反应温度下，在
催化剂上的红外光谱随时间的变化图谱，其谱峰归

属见表２．
在催化剂上反应温度为１２０°Ｃ时，在样品池中

通入丙酮，黑暗条件下随时间延长几乎没有发现催

化剂表面生成吸附态的 ＣＯ２（２２９７、２３８３ｃｍ
－１）；

但是在可见光的照射下，在 ２２９７ｃｍ－１和 ２３８３
ｃｍ－１处发现ＣＯ２的谱峰．在１３０℃时，在黑暗条件
下反应１２０ｍｉｎ后有非常微弱的 ＣＯ２谱峰，这可能
是由于丙酮在加热条件下与氧气反应生成了微量的

ＣＯ２；但是在可见光照射情况下与１２０℃时的谱图
比较，在１３０℃时有更多的 ＣＯ２生成．在反应温度
为１４０℃时，虽然在暗反应中有更多的 ＣＯ２生成，
但是光催化反应更加明显．在１５０℃时，在１２０ｍｉｎ
内的黑暗反应中相对于光照条件没有生成太多的

ＣＯ２，但是在可见光作用下生成大量的 ＣＯ２．当反
应时间延长到１２０ｍｉｎ时，出现气态的ＣＯ２（２３７２，
２３０９ｃｍ－１），同时光照下１４１７与１３１２ｃｍ－１处的
峰强度也有所增强，１５８６ｃｍ－１处谱峰亦增强．这
表明丙酮在催化剂表面被深度氧化．图５中的结果
表明在等于和高于１２０℃的反应温度下，催化剂表

面可能有羧基生成（ＣＯＯ，１５８６、１４１７、１３１２
ｃｍ－１）生成．

在图５中在１４０℃和１５０℃反应时，催化剂表
面并没有出现相应的ＯＨ和 Ｈ２Ｏ的谱峰（３６００
ｃｍ－１左右）．丙酮被氧化生成 ＣＯ２时，应该生成
Ｈ２Ｏ，而且在反应过程完成后，当反应温度降低时
发现样品池上有小水珠生成．所以在１４０℃和１５０
℃时，在催化剂上没有观察到ＯＨ和Ｈ２Ｏ的谱峰可
能是由于催化剂 Ｐｔ／Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２对水的吸附能力很
弱的原因．

图６所示为不同反应温度下原位红外谱图中
ＣＯ２的特征谱峰（２３７２，２３０９ｃｍ

－１）峰面积随反应

时间的变化．随反应温度的提高，ＣＯ２谱峰面积也
有所增加（图６Ｂ），当反应温度达到１５０℃时（图
６Ａ），ＣＯ２谱峰面积在光照后迅速增加，大大高于反
应温度低于１５０℃时的结果．尽管在黑暗条件时温
度较高的情况下会发生少量的丙酮热催化氧化情

况，但在光照后明显观察到氧化速度加快，ＣＯ２生
成速率提高（图５、６），这表明在催化剂表面发生了
光催化反应，同时随反应温度的提升，光催化反应

的效率也提高，这一点与催化剂的表征结果一致．
表２所列红外谱峰归属表明，反应过程中观察

到中间产物甲酸吸附物（Ｂｉｎｄｅｎｔａｔｅｆｏｒｍａｔｅ），碳酸
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图５丙酮在不同温度下在催化剂上的暗反应和在可见光照射条件下的反应的红外谱图
Ｆｉｇ．５ＴｈｅＩＲｓｐｅｃｔｒａｏｆａｃｅｔｏｎｅｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｖｅｒｃａｔａｌｙｓｔａｔｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓｏｆｄａｒｋｒｅａｃｔｉｏｎａｎｄｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ
ＴｈｅＡｓｅｒｉｅｓａｒｅｔｈｅＩＲｓｐｅｃｔｒａｏｆｄａｒｋｒｅａｃｔｉｏｎ，ｗｈｉｌｅＢｓｅｒｉｅｓａｒｅｔｈｅｓｐｅｃｔｒａｏｂｔａｉｎｅｄｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ．

Ｂｅｆｏｒｅｉｎｔｒｏｄｕｃｉｎｇｔｈｅａｃｅｔｏｎｅ／ｏｘｙｇｅｎｍｉｘｔｕｒｅ，ｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔｗａｓｐｕｒｇｅｄｂｙＮ２ａｔ１８０Ｃｆｏｒ１ｈ，

ａｎｄｔｈｅｎｃｏｏｌｄｏｗｎｔｏｒｏｏｍｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ．Ｔｈｅｃｏｏｌｅｄｃｅｌｌｗａｓｖａｃｕｕｍｅｄｔｏ１０－４Ｐａ．
Ｉｎｅａｃｈｒｅａｃｔｉｏｎａｔｔｈｅｓｅｌｅｃｔｅｄｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ，５ｍＬｏｆａｃｅｔｏｎｅ／ｏｘｙｇｅｎｇａｓｗａｓｉｎｔｒｏｄｕｃｅｄｉｎｔｏｔｈｅｃｅｌｌｓｙｓｔｅｍ．
Ｔｈｅｂａｃｋｇｒｏｕｎｄｏｆｔｈｅｓｐｅｃｔｒａｒｅｃｏｒｄｉｎｇｉｓｔｈｅｓｐｅｃｔｒａｏｆｃａｔａｌｙｓｔｐｒｅｄｅｇａｓｓｅｄａｔｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ．

Ｔｈｅｒｅａｃｔｉｏｎｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓｗｅｒｅｇｉｖｅｎｉｎｔｈｅｆｉｇｕｒｅ

图６在黑暗与可见光反应时的原位红外谱峰峰面积变化
Ｆｉｇ．６ＴｈｅＣＯ２ＩＲｐｅａｋａｒｅａｃｈａｎｇｅｗｉｔｈｒｅａｃｔｉｏｎｔｉｍｅ
ｏｖｅｒｃａｔａｌｙｓｔｉｎｄａｒｋｎｅｓｓａｎｄｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ
■１２０℃；▲１３０℃；!１４０℃；◆１５０℃

盐类（Ｃａｒｂｏｎａｔｅ）．由于气相与吸附态丙酮甲基伸缩
振动谱峰强度较高，同时由于观察到的中间产物强

度较弱，导致中间产物对应的甲基伸缩振动偏移被

掩盖．但羧基Ｃ－Ｈ键在１３１２ｃｍ－１处的摇摆振动
峰说明了羧基的生成，而 ＣＨ３摇摆振动在 １４１７
ｃｍ－１的增强表明 ＣＨ３Ｃ片段的存在（图５，１５０°Ｃ，
１４０°Ｃ），这些谱峰在反应温度为１４０°Ｃ时较反应温
度１５０°Ｃ时强，这可能是催化剂表面活性氧物种与
丙酮反应生成了带羧基的物种，如丙酮酸和乙羧

基，丙酮酸在温度较高时容易分解．
甲酸盐类（１５８６ｃｍ－１）在不同的温度下均能观

察到，在１３０、１４０°Ｃ时较强，而在１２０、１５０°Ｃ时
相对较弱．可能是因为在较低温度下（１２０°Ｃ）生成
的中间物甲酸吸附物较少（丙酮需要多步氧化反应

才能生成），在较高温度下１５０°Ｃ中间物甲酸吸附
物分解速度太快，所以观察到的信号弱．本 ＦＴＩＲ
研究表明，丙酮的光催化反应生成了ＣＨ３ＣＯＣＨ２ＯＨ

８５４ 　　　　　　　　　　　　　　分　　子　　催　　化　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　第２２卷　



（在质谱分析中发现它是主要副产物）和羧酸中间 体，中间体为相对较少的物种，在较高温度下迅速

表２催化剂在可见光条件下光催化降解丙酮的红外谱峰归属
Ｔａｂｌｅ２ＴｈｅＩＲｂａｎｄａｓｓｉｇｎｍｅｎｔｓｏｆａｃｅｔｏｎｅｐｈｏｔｏｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｏｖｅｒｃａｔａｌｙｓｔｕｎｄｅｒｖｉｓｉｂｌｅｌｉｇｈｔ

Ａｄｓｏｒｂｅｄ
ｓｐｅｃｉｅｓ

Ｍｏｄｅｄｉｓｃｒｉｐｔｉｏｎ
Ｆｒｅｑｕｅｎｃｙ（ｃｍ－１）

Ｔｈｉｓｗｏｒｋ Ｌｉｔｅｒａｔｕｒｅ
Ｂｉｄｅｎｔａｔｅ ［νａｓ（ＣＯＯ）Ｃ±δ（ＣＨ）］ Ｂｅｅｎｃｏｖｅｒｄ ２９５７ａ

ｆｏｒｍａｔｅ νｓ（ＣＨ） ２８７３ａ

ν（ＣＯＯ） １５８６，１５２８ １５７５，１３５８ａ

δ（ＣＨ） １４１７，１３１２ １３２３ａ

Ｃａｒｂｏｎａｔｅ ν（ＣＯ３） １４４６ １４４１ａ

ＣＯ ν（ＣＯ） ２１０５ ２１７６，２１１６ｂ

ＣＯ２ ν（ＣＯ２） ２３８３，２３７２，２３２６，２３１６ ２３５８

　　　　　　ａ文献：ａ［１９］，ｂ［２３］；　Ｒｅｆｓ：ａ［１９］，ｂ［２３］

分解．
吸附态的 ＣＯ（２１０５ｃｍ－１，图５）分子在１２０、

１３０°Ｃ时黑暗条件下随时间的延长，谱峰强度增
强，而在光反应条件下消失，同时 ＣＯ２的谱峰强度
增强表明在光照情况下ＣＯ在催化剂表面的寿命很
短，ＣＯ迅速被氧化为ＣＯ２．在更高的反应温度１４０

和１５０℃时在暗反应中没有观察到 ＣＯ吸附物种，
一方面说明ＣＯ可能迅速从催化剂表面脱附，另一
方面可能是ＣＯ一旦生成就迅速被氧化为ＣＯ２．

由以上数据，我们可以推断出在黑暗条件下丙

酮在催化剂上的反应如图７所示．我们可以观察到
吸附态的ＣＯ和相应的羧基的物种，尤其是在反

图７丙酮在催化剂上反应的可能途径
Ｆｉｇ．７Ｐｏｓｓｉｂｌｅａｃｅｔｏｎｅｄｅｇｒａｄａｔｉｏｎｐａｔｈｗａｙｏｎｔｈｅｃａｔａｌｙｓｔ

应温度较低时（如１２０℃）更为明显．
在有光照的条件下，由于光能激发出更多的空

隙Ｏ、ＯＨ和Ｏ－等，同时光激发出来的电子
与Ｏ２结合也可以生成强氧化性的Ｏ

－、Ｏ２
２－和

ＯＨ等物种，加速了丙酮的氧化反应．以上的 ＦＴＩＲ
研究表明Ｐｔ／Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２催化剂表现出了明显的可
见光催化活性．

３结　　论
研究表明 Ｐｔ／Ｖ２Ｏ５／ＭｇＦ２催化剂在可见光下具

有催化活性，能把丙酮氧化成二氧化碳和水，反应

温度对反应具有明显的影响，反应温度升高会加速

光催化反应．光的照射可以加速ＣＯ向ＣＯ２的转化，
使反应更加彻底．丙酮的光催化氧化反应是从它的

甲基上开始的，可能先生成了 ＣＨ３ＣＯＣＨ２Ｏ
－吸附

物，它进一步被氧化成丙酮醛、丙酮酸以及碳二

醛、乙酸和碳一吸附物种，最终氧化成ＣＯ２．
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