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　　众所周知, T iO 2 的光催化量子效率低是限制

该光催化技术走向应用的重要因素. 近年来, 研究

通过电场协助来提高其光催化反应效率的文献报导

逐渐增多[ 1～ 3 ]. 这类技术中通常把 T iO 2 做成膜电

极, 并对该膜电极施加数十到数百毫伏的阳极偏

压, 致使光生电子更易离开催化剂表面, 从而提高

光催化效率. 例如, Bu t terf ield 等[ 2 ]把 T iO 2 做成膜

电极, 发现光催化效率得到明显提高. 但目前该类

工作多关注于具有二维特性的膜电极体系. 由于受

膜电极单位活性面积的限制, 在技术上很难大幅度

提高时空降解率, 使得这种方法在实际应用中可能

受到限制.

为了提高电场协助光催化的时空降解率, 我们

设想将上述二维体系扩展到三维体系, 即借助于立

体电极的概念[ 4 ] , 用三维 T iO 2 立体电极来取代平

板电极. 让反应液通过由颗粒状 T iO 2 光催化剂和

阳极送电板组成的光电组合催化床体系, 以强化实

现电场协助的光催化反应过程, 我们称之为光电组

合催化或增强型电场协助 光 催 化 ( EEA PC,

Enhanced E lectro2assisted Pho toca ta lysis). 与二维

平板半导体电极体系相比, EEA PC 的特点在于:

首先, 它有一定的立体构型, 其催化床内有许多空

隙, 可让反应液和光透过床层而在三维空间内与催

化剂发生作用; 其次, 通过半导体颗粒表面的接触

和溶液的介电作用, 可以将阳极的偏压作用传递给

整个催化剂体系; 第三, 氧源可直接由电解水产

生, “气阻”作用可有效地得到改善; 第四, 这种三

维立体电极组装工艺较简单, 且无固液分离的

问题.

1 实验装置

三维T iO 2立体电极的结构如图1所示. EEA PC

图 1 三维 T iO 2 立体电极结构剖面图

F ig. 1 Sectional view of 32dim ensional

t itan ium diox ide electrode

催化反应器的电极室由颗粒状 T iO 2 光催化剂填充,

在催化剂的上部和下部分别置入阳极送电板和阴极

送电板, 反应器中心放置高压汞灯.

2 实验结果及讨论

以降解 1. 0×10- 4 m o löL 苯酚溶液模型反应为

对照实验, 结果如表 1 所示. 由表中反应 1～ 4 可

知, 苯酚的普通光催化降解率为 33. 6% ; 苯酚的电

解降解率仅为 10%. 说明在电极上主要是发生电解

水析氧的反应, 而苯酚较难通过直接电解氧化被消

除; 而在EEA PC 作用下, 通空气时苯酚的降解
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表 1 对照实验

T ab le 1 Con tro l experim en ts

N o.
R eaction condit ions

Irradiat ion A tmo sphere V o ltage Curren t
Conversion of pheno l (% )

1 yes air 0 0 33. 4
2 no air + 18 350 10. 0
3 yes air + 18 350 82. 8
4 yes N itrogen + 18 350 88. 8
5 yes air - 18 350 65. 0

　　　　　　　　　N o te: T he amoun t of catalyst u sed is iden tical in each react ion. Curren t is the

average value. “+ ”rep resen ts the anode b ias, “- ”rep resen ts the cathode b ias.

率为 82. 8% , 通氮气时苯酚的降解率达 88. 8%.

对比上述 4 组反应可知, 增强型电场协助下的

光催化作用远远大于单纯光催化作用和单纯电解作

用的加和, 电解水能为光催化反应提供高活性氧

源. 很明显, 在电作用下, 发生光电协同催化作用.

众所周知, 光催化剂的光生电子和空穴重结合

与界面间电荷转移的竞争是影响光催化量子效率的

关键因素之一, 界面电荷转移速率常数的增加, 将

导致光催化反应量子效率的增加. 对于普通光催化

反应, 催化剂表面吸附的分子氧接受光生电子变成

O 2
- , 在闪光光解的实验中被证明是慢步骤. 对

EEA PC 反应, 除有阳极偏压作用外, 在外加电压

的作用下, 充满催化剂的阳极室也能够发生析氧反

应. 由于析氧反应产生高活性的中间产物如O 2
2- 、

H 2O 2 等物种[ 5 ]. 这些物种能很快被催化剂表面所

吸附而参与光催化反应, 从而大幅度地提高光催化

的反应效率.

对比表中反应 3 和反应 5 可知, 把阳极偏压改

为阴极偏压, EEA PC 的效率明显降低.

上述实验结果初步表明, 电协助光催化时出现

的增效作用来源于电解水提供光催化所需的高活性

氧源. 此外, 阳极偏压作用减少了光催化过程中光

生载流子的复合也可能对其有较大贡献.
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Pr imary Study of the Enhanced Electro-assisted Photocata lytic
D egradation of Organ ic Con tam inan ts in W ater

W U H e2jin, W U M ing, X IE M ao2song, L IU Hong, YAN G M in, SUN Fu2x ia, DU Hong2zhang

(D a lian Institu te of Chem ica l P hy sics, T he Ch inese A cad em y of S ciences, D a lian 116023)

Abstract: A th ree d im en siona l electro2assisted pho toca ta lyt ic system w as con st itu ted w ith granu lar T iO 2 as

the pho toca ta lyst. T he pho toca ta lyt ic eff iciency of pheno l degrada t ion w as ob served to be 10% and

33. 6% , respect ively, fo r comm on w ater electro lysis and pho toca ta lysis, w h ile it is increased to 82. 8% fo r

the com b ina t ion of them i. e. , the electro2assisted pho toca ta lyt ic system. A cco rd ing to the experim en ta l

resu lts, bo th w ater electro lysis and anode b ias w ere con sidered to be respon sib le fo r the electro2synerg ism ,

w h ich m ay effect ively p rovide act ive oxygen sou rce and p reven t fu rther recom b ina t ion of pho to2genera ted

charges.
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