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氧化钦 活性炭纳米光催化剂氧化苯酚的研究
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陕西 杨凌

巨摘 要 〕 以活性炭 八 为载体
,

利用溶胶 一 凝胶工 艺制备氧化钦 溶胶
,

通过浸渍法制备负载 型

纳米光催化剂 以 及掺杂
斗
一

和 为 的
一

, 纳米复合光催化剂
。

以紫外灯做光源
,

用制得 的

纳米光催化剂对苯酚溶液进行光催化氧化降解试验
,

并研究了掺杂 卜和 。 的
一

纳米复合

光催化剂对苯酚的催化活性
。

结果表明
,

在紫外光条件下
,

纳米光催化剂对苯酚的降解率达
,

较 日光

条件下高 掺杂 扩 能提高
一

, 纳米复合光催化剂对苯酚的催化活性
。
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作为一种优 良的光催化剂
,

以其价廉
、

无

毒
、

稳定性好
、

催化活性较高和反应条件温和等优点

而受到广泛关注叶 卫
。

国内学者以脂肪酸
、

芳环酸
、

酚

类
、

苯胺等为重要 目标化合物
,

研究 了 纳米光

催化剂对水中生物难降解有机污染物的去除效果
,

及其光催化机理 , ‘」。

在废水处理中
,

悬浮态光催化剂与污染物接触

面积大
,

但存在易失活
、

易凝聚
、

难回收
,

以及后期回

收处理成本较高
、

损失较大等问题而影响该技术的

推广应用
。

因此
,

纳米光催化剂的固定化
、

负载

化技术成为 目前研究的热点川
。

国外一般采用溶胶

凝胶浸渍
、

表面涂敷
、

使用粘结剂粘结以及溅射等负

载方法
,

在空心玻璃微球
、

活性炭纤维
、

多孔

硅胶
、

新型分子筛
、 一

以及金属钦板等

载体表面形成 纳米光催化剂薄膜仁
一

〕。

酚类化合物是一种典型的有毒
、

有害且生物难

降解有机污染物
,

广泛存在于石油
、

化工
、

印刷等行

业生产的废水中
。

本研究 以颗粒状活性炭 为载

体
,

采用溶胶
一

凝胶工艺
,

用浸渍法制备 纳

米光催化剂及掺杂 和 的
一

纳

米复合光催化剂
,

研究 了苯酚初始浓度
、

纳米光催化剂的用量及掺杂
十 和

一

卜
对该催化

剂活性的影响
,

为解决 纳米光催化剂的负载
、

提高催化活性及太阳光的利用率提供参考依据
。

材料与方法

试剂与仪器

试 剂 活性炭颗粒
、

钦酸四丁醋
、

乙酞丙

酮
、

正丙醇
、

苯酚
、

硝酸铁
、

乙酸铜等
,

均为分析纯
。

仪 器 型紫外
一

可见分光光度计

型号
,

上海仪器分析总厂
、

马弗炉
、

箱式电

炉
、

磁力搅拌器
一

型
、

紫外灯光源
、

电

磁式空气压缩机
一工 。

、

光催化反应器 自

制
。

催化剂的制备

取过 一 目筛 粒径为

的活性炭 颗粒
,

与
一

体 积 分数

溶液混合
,

在 一 搅拌回流
,

用蒸

馏水洗至中性后过滤
,

烘干得活性炭载体工
。

然后采用溶胶一凝胶法制备 纳米光催化

剂及掺杂 伙 的
一

纳米复合光催

化剂川
。

先将 钦酸四丁酷和 乙酸

丙酮依次加入到
才

正丙醇中
,

混合均匀得到

溶液
。

再将 去离子水和 工正丙醇均匀

混合得到 溶液
。

然后在磁力搅拌器的剧烈搅拌下

将 溶液缓缓滴加人 溶液中
,

搅拌 后静

置 测其 为
,

将处理后 的活性炭在

溶胶中等体积浸渍
,

过滤后在 干

压收稿 日期 」
一 一
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燥
,

于马弗炉中逐渐升温至 焙烧
,

制得

纳米光催化剂
,,

其制备工艺流程如图 所

示
。

在此基础上
,

制备出掺杂过渡金属
、 十 的

一

纳米复合光催化剂 〔
‘。 ‘ 习。

正正丙醇醇醇 去离子水水水 钦酸四丁酉旨旨旨 乙酞丙酮酮
二。 ,

正正丙醇

混混合液
混合液

区
纳米

,

焙焙烧烧烧 浸渍渍 画
图 纳米光催化剂的制备流程

光催化反应

苯酚的光催化降解反应在 自制的反应器 中进

行
,

光催化氧化装置如图 所示
。
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图 苯酚的光催化氧化试验装置图

紫外灯 磁力搅拌器

空气压缩机 曝气头 取样 口

,

一

纳 米光催化剂 的 用量对苯酚光催化氧化 的

影响 在
一 ,

苯酚溶液中
,

分别加人
。, ,

和 纳米光催化剂
,

在室温
、

一
、

紫外灯 主波长为
,

光源距液面 条件下进行光催化反应
。

不 同光源对苯酚光催化氧化 的影响 在室

温
、

一 条件下
,

分别以 日光和 紫外灯作

为光源
,

用 纳米光催化剂对
·

苯酚溶液进行催化反应
。

一

纳米复合光催化剂的催化活性

分别称取 以及掺杂
一 一 、 艺 的纳米

复合 光催 化 剂
一 、 一

及
一

各
,

加人
一

苯酚

溶液
,

在室温
、

一
、

紫外灯条件下进行光

催化反应
。

称取光催化剂 和
一

各
,

加人
,

苯酚溶液
,

在室温
,

一 旧 光照射条件下进行光催化反应
。

用电磁式空气压缩机向反应体系曝气
,

在不同

反应体系中每隔 取样
一 ,

用紫外
一

可见分

光光度计在 处测定吸光度
,

当苯酚质量浓

度为 。一 时
,

吸光度与其质量浓度保持良好

的线性关系
,

依据苯酚的标准工作曲线
,

由吸光度确

定苯酚的质量浓度
。

苯酚的降解率计算公式为 苯酚

的降解率 一
。
一

。 ,

其中
。

为苯酚的初始质

量浓度
,

为苯酚降解后的质量浓度
。

结果与讨论

纳米光催化剂用量对苯酚光催化氧

化的影响

由图 可知
,

纳米光催化剂的用量为

。,

时
,

苯酚在 的降解率分别为

和 。写
,

在 的降解率分别为

和
,

变化幅度均不大 纳米光催化

剂的用量为 时
,

苯酚在 的降解率

较 。,

时有所增加
,

但效果不明显

纳米光催化剂的用量为 时
,

苯酚在
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的降解率最高
,

达
。

一刊卜一 旧 光

一 一 紫外光

八曰石‘﹃钊司﹄。﹁司﹄助。一。召

岁哥跳世窗拼

﹃︸川﹄目。公门侧﹄助。。月

岁︸哥签世名霞拼

光照时间 光照时间

图 不同用量 纳米

光催化剂对苯酚降解的影响
。

图 不同光条件下 纳米

光催化剂对苯酚降解的影响

魂
‘

不同光条件下 纳米光催化剂的催化

活性

由图 可知
,

当 日光照射 时
,

纳米光催化剂对苯酚的降解率为
,

而

紫 外 灯 照 射 时
,

苯 酚 的 降 解 率 达 到
,

说明在紫外光作用下 纳米光催

化剂光催化活性较高
。

在该反应体系中
,

纳米光催化剂的载体活性炭 将溶液中的苯酚

通过表面吸附
,

随着吸附的苯酚及其反应 中间产物

在纳米 表面不断被光催化氧化降解
,

活性炭吸

附的苯酚不断向 迁移
,

进而增强了活性炭的吸

附能力
。

由图
,

可知
,

用 纳米光催化剂处理

不同质量浓度的苯酚溶液
,

在相同条件下

苯酚溶液的降解率较 苯酚低
。

这一方面可

能是由于苯酚的质量浓度较高
,

另一方面光源与催

化剂之间的液层会吸收和散射光
,

使光吸收减弱
,

所

以对于负载型催化剂
,

应尽可能将其浸在近光表面
,

以减小光吸收的障碍
。

掺杂 十 、 ,

的纳米复合光催化剂的催化

活性

由图 可知
,

对于较高质量浓度 的苯

酚溶液
,

不同纳米复合光催化剂的催化活性各异
。

对

掺杂单一金属制备的光催化剂
,

掺杂
一

注

的纳米复

合光催化剂的催化活性高于掺杂 的纳米复合

光催化剂
。

掺杂
、 一

两种的
一 一

纳米复合光催化剂
,

其催化活性高于掺杂
一 的纳

米复合光催化剂而低于掺杂 的纳米复合光催

化剂
。

从图 还可以看出
,

对于较高质量浓度的苯酚

溶液
,

纳米复合光催化剂的催化速率并不是匀速的
,

其中
,

反应时间在 内
,

光催化反应速率较

慢 在 一
,

反 应 速 率 较 快
。

如

纳米复合光催化剂在 内
,

将苯酚

质量浓度从 降为
,

降解速率为
· ,

而在 一 反应时间内
,

苯

酚的降解速率为
· 。

说明苯酚质

量浓度较低时
, 一

纳米复合光催化剂的

催化能力明显加强
。

由图 可知
,

对于不同质量浓度的苯酚溶液
,

掺

杂
一

卜的纳米复合光催化剂
一

较纳米

光催化剂 , 有较高的催化活性
,

这一结果与

文献报道
’ 〕一致

。

在掺杂过渡金属 的纳米光催

化剂 中
, “十可以有效捕获导带中的电子

一 ,

减少 了 表面电子 一 与空穴 的复合几

率
,

进而使 表面产生更多的
·

和
·

犷

州
一

的掺杂还可以提高 对光的吸收强度
,

使其吸收范围发生红移
,

进而拓展太阳光的利用范

围
。

据资料仁
,‘一 , 〕报道

,

掺杂
’
的光催化剂对苯酚

的降解产生协同作用
,

有助于提高纳米 的光催

化活性
,

从而加快光的催化过程
。

但本试验中
,

不论
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是掺杂 了
“
的

一

还是
一 一

纳米复合光催化剂
,

均未提高以活性炭为载体

的光催化剂的活性
,

即未表现出协同作用
。

这可能是

因为 ①用浸渍法制备
一

时
,

当温度在

下焙烧 之后
,

活性炭出现了不同程度的

灰化
,

破坏了少部分活性炭的吸附富集功能
,

进而影

响
,

的光催化性能 ②在
‘

下
, 十 、

一

的掺杂使少部分光催化活性较高的锐钦矿型向活性

较低的金红石型转化 ③晶粒增大
。

对该问题还有待

进一步深人研究
。

八‘‘,、,白

一 奋一
一 ,

一刁卜
﹁招﹄口。﹃月司﹄助。。月白

罗粉眺渔名霞淤

一

一 一 卜,

阵阵阮。一︺‘﹄口。﹃尸时州﹄助。。月

岁、哥暮世名霞漪

反应时间
反应时间

图 不同类型催化剂对

苯酚降解的影响
一飞

图 在 日光照射下掺杂 均

对苯酚降解的影响

结 论

以活性炭 为载体
,

用溶胶 一凝胶法制备的

纳米光催化剂能有效的光催化氧化苯酚
,

在解决催化剂固定化的同时
,

提高了光催化降解的

速率
,

对生物难降解废水处理具有借鉴和现实意义
。

本试验中随着纳米光催化剂用量的增加
,

光催化氧

化效果越明显
。

掺杂 能提高 对光的吸收以及对太阳

光的利用范围
,

有利于提高 纳米光催化剂

的催化效果
,

但掺杂 十不适用于以活性炭

为载体 的 纳米光催化剂
,

掺杂 , 的

纳米复合光催化剂未表现 出 提高

光催化活性的协同作用
,

就过渡金属离子

掺杂的
一

纳米复合光催化剂的微观结

构
,

还有待进一步的研究
。

「

仁参考文献 〕
丁

, , , , , 一

, , 一 若 一 一心

」
, ,

, , 、 , 〔习
,

,

, , 之

仁口
, ,

姜安玺
,

高 洁
,

于尔捷
,

等 光催化氧化法的催化剂 固定化技术研究 〕中国给水排水
, , 一

王怡中
,

胡 春
,

汤鸿霄 在
’

催化剂上苯酚光催化氧化反应研究 「 环境科学学报
, , 一

陈箱哲 张彭义
,

祝万鹏
,

等 不同基材上 膜的表征和光催化活性的评价仁〕催化学报
, , 一

刁一月矛厂︸一匕

﹁﹁习几尸八卜门了厂厅匕厂



西北农林科技大学学报 自然科学版 第 卷

习 吴遵义
,

杜玉扣
,

华南平
,

等
一

复合催化剂的制备及其光催化活性〔 感光化学与光化学
, , 一

「〕
, , 土 一

〔」

, , 一

。〕 唐怀军
,

张 敏
,

曹志军
,

等 十掺杂 光催化 自洁玻璃的研制〔〕玻璃与搪瓷
, ·

压

压川 付 川
,

祁俊生
,

蔡杭锋 掺杂对纳米 。薄膜光催化降解苯酚活性的影响 「口重庆大学学报
, , 一

「 黄仲淘 工业催化剂手册 「 〕北京 化学工业出版社
, 。。 一

」
, , 、 〔 、 、 、

一

, 、 〔三

〔二 , , 一

陈俊水
,

刘梅川
,

张继东
,

等 掺杂纳米 的制备及其应用研究 「习水处理技术
, ,

。 。

仁 」
, , , 一

〔
, , 一

一 ,
’

, 一 」 , 一 ‘ , 一 ’ ,

〔
‘ 尸

汤
‘ , 。, ,。。 , ,

人。。 吕 乙了, , 。。,二 , , , , , ,

洲 , 协,

价
“厂 , 尸儿 , 了 了矛了打 刀 孟 了

’沼〔为户了‘ 尸 , 口 了 了,诬 , “ 刀
·

六尹了

一

一 一 ‘

一 一 一

一

一 一

一 , 一


