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摘
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要!以氯铂酸"

Q

!

T;S,

#

)

#Q

!

R

#为铂源!以
TUV

"聚乙二醇!聚合度为
!!C

#为还原剂!采用水热法制得高分

散
T;

*

S

催化材料%使用
7UM

$

YÊ

及
Û 4

对其进行了表征!并对催化剂的电化学活性面积进行循环伏安法研究%

结果表明&通过调节反应条件可以得到高分散
T;

*

S

催化剂!

T;

粒子粒径约为
A*I

!尺寸均一'

T;

*

S

催化剂的分散性

越好!其电化学性能就越高%

关键词!

T;

*

S

'纳米粒子'电化学性能'催化剂'高分散

中图分类号!

7PF!#>D
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文献标识码!
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引
!

言

在工业应用领域#铂系催化剂因其具有较高的

催化活性和稳定性(

%6F

)

#因而在传感器'燃料电池'废

水处理'电解工业'汽车工业和石油等领域有着举足

轻重的地位&

如何提高铂系催化剂的催化效率是目前研究的

重心&为数众多的研究表明!具有纳米尺寸以及高

分散特性的铂系催化剂可有效提高其催化活

性(

A6%!

)

&因此#目前的研究工作主要集中于两个方

面!一方面降低铂粒子的尺寸#从而获得较大的比表

面积%另一方面提高铂粒子的分散度#防止因粒子过

小而产生团聚现象&

为了得到分散性较好的纳米尺寸铂系催化剂#

研究者不断地探索不同的催化剂载体和适合的制备

方法(

%B6%A

)

&其中碳载体尤为引人关注#将铂负载在

碳载体上就是通常所说的
T;

*

S

催化剂&在该催化

剂的制备方法中#主要有水热法(

%#

)

'浸渍还原法(

%C

)

'

离子交换法(

%D

)和胶体法(

%"

)等&其中#水热法更适合

规模生产获得晶相和分散性好的
T;

*

S

催化剂#通

过水热处理#可以一步合成具有良好分散性的
T;

*

S

催化剂#因此#水热法被广泛运用&

本文以氯铂酸"

Q

!

T;S,

#

0

#Q

!

R

$作为铂源#

TUV

"聚乙二醇$为诱导剂#采用一步水热法制备高

分散
T;

*

S

催化剂#采用
7UM

'

Û 4

'

YÊ

等对催化

剂进行物性表征#并采用
S=

法对催化剂的电化学

性能进行测试&

!

!

试验部分

%>%

!

试验试剂

TUV

"聚乙二醇#聚合度为
!!C

#杭州萧山化学

试剂厂$%氯铂酸"

Q

!

T;S,

#

0

#Q

!

R

#国药集团化学

试剂有限公司$%无水乙醇"

S

!

Q

A

RQ

#分析纯#杭州

长征化学试剂有限公司$%超纯水"

Q

!

R

#

MKXXK6P
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T;

*

S

催化剂的制备

取一定量的
TUV

溶液与适量配制好的
%

3

*

!$IXQ

!

T;S,

#

0

#Q

!

R

溶液定容至
FAIX

#超声震

荡
B$I2*

#转移到反应釜中
%D$i

加热
A/

&在空气

中自然冷却数小时#之后将反应物移出#用超纯水和

无水乙醇交替离心洗涤若干次#以去除水热反应所

产生的中间产物#之后将所得产物在
D$i

条件下烘

干#即得所需高分散
T;

*

S

催化剂&
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催化剂的表征

采用投射电子显微镜"

&UM6!$%$

"

QE

$#日本电

子公司$对催化剂进行形貌分析#催化剂的元素组成

采用
Y

射线能谱仪"

K?VJ6U*0)

3<

!$$

#英国
Ra-')]

公司$进行分析#催化剂中
T;

的晶体学特征采用
Y

射

线衍射仪"美国热电
JEX

公司$来进行测试确定&

%>F

!

电化学性能评价

利用循环伏安法#采用三电极体系对制得的

T;

*

S

催化剂进行电化学性能评价#研究催化剂的电

化学活性面积&在研究催化剂的电化学活性面积

时#采用
$>AI',

*

X

的
QS,R

F

电解液溶液&实验在

电化学工作站上进行"

SQK##$S

上海辰华有限公

司$&

本试验的循环伏安测试采用三电极体系#其中

催化剂的测试工作电极为玻碳电极"

VS

#直径
B

II

#工作面积为
%5I

!

$#电极上涂覆一层催化剂和

*+-2'*

溶液的混合浆液%高纯度的铂片作为对电极#

使用前用
%g%

的
Q?R

B

溶液清洗备用%以饱和甘

汞电极"

4SU

$作为参比电极&

'

!

结果与讨论

!>%

!

T;

*

S

催化剂的制备原理

本文采用的制备方法为一步水热法#水热法属

于液相化学&具体而言#它是指在特制的密闭容器

内#以水溶液作为反应体系#通过对反应体系加热#

产生蒸汽压#形成相对高温'高压的反应环境#进而

促使无机合成以及材料处理的一种有效方法&

本文利用
Q

!

T;S,

#

0

#Q

!

R

与有机物
TUV

进行

水热合成制备
T;

*

S

催化剂#在水热过程中发生氧

化还原反应&反应方程式如下!

Q

!

T;S,

#

0

#Q

!
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ReTUV T;

+

eS

+

eG

#
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G

为其他有机物$

如上式#

Q

!

T;S,

#

0

#Q

!

R

中的
T;

Fe离子失去电

子生成单质铂#

TUV

中
S

F@得到电子生成碳单质#

铂单质分散负载在碳单质上即得到
T;

*

S

催化剂&

!>!

!

T;

*

S

催化剂的
7UM

表征

图
%

为不同浓度
TUV

得到的
T;

*

S

催化剂

7UM

照片&通过电镜观察可知#

TUV

的浓度对
T;

*

S

催化剂中
T;

纳米粒子的形貌有着重要影响&图

%

"

+

$为
TUV

浓度为
$>!AI',

*

X

时
T;

*

S

催化剂的

7UM

照片#从图中可以观察到呈球形的
T;

纳米粒

子#粒子与粒子之间间隙明显#尺寸均匀#粒径尺寸

在
A*I

左右#具有良好的单分散性&当
TUV

浓度

增加到
$>AI',

*

X

时#从图
%

"

\

$可以看到
T;

粒子

单分散性变差#粒子间有相互粘附的倾向#同时也失

去了球形的特征&产生上述现象的可能原因是过多

的
TUV

对
T;

纳米粒子的单独生长起到抑制作用&

图
%

"

5

$为
TUV

浓度为
%>$I',

*

X

时所得催化剂的

7UM

图片#图中可见大量
T;

粒子团聚#分散性很

差&图
%

"

]

$为
TUV

为
$>!AI',

*

X

时
T;

*

S

催化剂

图
%

!

T;

*

S

催化剂透射电镜照片与
Û 4

谱图

A$D

第
#

期 许学飞等!高分散
T;

*

S

催化剂的制备及其电化学性能研究



的
Û 4

谱图#从图中可以看出催化剂中存在
T;

和

S

元素#其中
T;

元素的峰最明显也最尖锐&

对催化剂进行高温煅烧"

A$$if!/

$处理#所

得各组分数据如表
%

所示&

!

表
!

!

不同
81

%

+

催化剂高温煅烧所得各组分数据

TUV

浓度*

"

I',

*

X

$

煅烧前*
3

煅烧后*
3

T;

*

S

中
S

的含量*
j

$>!A $>%A% $>%F" %>B!

$>A $>%%% $>%$D !>C$

%>$ $>%#D $>%A! ">A!

!!

从表
%

中可以了解
T;

*

S

催化剂的各组分的比

例&表
%

中所得数据显示#随着
TUV

浓度的增加#

相应
T;

*

S

催化剂碳含量也随之增加&

!>B

!

T;

*

S

催化剂的
YÊ

表征

对制得的
T;

*

S

催化剂进行
YÊ

分析得到图
!

所示谱图&

图
!

!

T;

*

S

催化剂
YÊ

衍射图

在图
!

中#

B">D

'

F#>!

'

#C>A

'

D%>F

'

DA>DN

处出现

的衍射峰分别对应
T;

的面心立方结构中的"

%%%

$'

"

!$$

$'"

!!$

$'"

B%%

$'"

!!%

$晶面&由催化剂的
YÊ

衍射图还可以看出#制得的
T;

*

S

催化剂具有标准

T;

样品的面心立方结构特征衍射峰#此外#

T;

元素

的衍射峰较尖锐#这表明
T;

晶体的结晶度较好&

!>F

!

T;

*

S

催化剂的电化学性能

在研究
T;

*

S

催化剂的电化学性能时#通常使

用循环伏安法"

5

<

5,259',;+II0;)

<

#

S=

$对催化剂

的电化学活性面积进行分析&图
B

为玻碳电极上

T;

的担载量为
A$

$

3

*

5I

!

#催化剂在
QS,R

F

溶液中

的循环伏安曲线&

根据图
B

所示
T;

*

S

催化剂的循环伏安曲线#

通过氢的吸脱附曲线积分计算得到催化剂的电化学

活性面积"

0,05;)'5/0I25+,+5;290+)0+

#

#

*

I

!

$&计

!!

图
B

!

电解液为
$>AI',

*

XQS,R

F

溶液时
T;

*

S

催化剂循环伏安曲线

算公式为!

#d@

9

*"(

AB

)

f$C!%

$

其中#

@

9

"

IS

$是氢在
T;

上脱附所对应的电

量#即
S=

曲线上氢脱附峰的面积#(

AB

)"

$

3

*

5I

!

$

为所得电极上金属
T;

的负载量#

$>!%

"

IS

*

5I

!

$是

氢饱和吸附在单位面积金属
T;

上时对应的电量即

T;

吸附的单层氢被氧化所需要的电量&根据上述

公式以及循环伏安曲线可以得到不同催化剂的电化

学活性面积#如表
!

所示&

表
'

!

不同条件下
81

%

+

催化剂的电化学活性面积

T;

*

S

"

TUV

$>!AI',

*

X

$

T;

*

S

"

TUV

$>AI',

*

X

$

T;

*

S

"

TUV

%>$I',

*

X

$

#

*

I

!

"

A$

$

3

*

5I

!

$

A>% F>B %>A

!!

从表
!

可以看出#当
TUV

浓度为
$>!AI',

*

X

时#

T;

*

S

催化剂的电化学活性面积最大#之后随着

TUV

浓度的增加#得到的
T;

*

S

催化剂的电化学活

性面积逐渐减小&这表明#

T;

*

S

催化剂中
T;

纳米

粒子的分散情况对其电化学活性面积有着较大的影

响#分散情况越好#电化学活性面积越大&

$

!

结
!

论

采用一步水热法制备得到了
T;

*

S

催化剂#

TUV

浓度为
$>!AI',

*

X

时得到的
T;

*

S

催化剂的

分散性最好&通过循环伏安法对其电化学性能进行

研究#发现
T;

*

S

催化剂中
T;

纳米粒子的分散性越

好#其电化学活性面积越大&
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