
第 19 卷第 8 期                        中国有色金属学报                      2009 年 8 月 
Vol.19 No.8                           The Chinese Journal of Nonferrous Metals                          Aug. 2009 

 

文章编号：1004-0609(2009)08-1505-06 
 

Au/AC 催化剂的制备及其催化性能 
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摘  要：采用浸渍法制备改性活性炭负载金催化剂(Au/AC)，并通过 N2 吸附−脱附、光电子能谱(XPS)对该催化剂

进行表征，考察 Au/AC 催化剂在室温下对低浓度臭氧、甲苯以及二者共存时的催化分解性能。结果表明：Au/AC

催化剂对臭氧具有优良的催化分解活性，在室温、空速 76 000 h−1、相对湿度(45±5)%条件下，Au/AC 对初始浓

度为(55±5) mg/m3 的臭氧在 2 300 min 时的去除率为 91.3%；Au/AC 对甲苯的去除未表现出明显的催化分解性能，

而是以吸附作用为主；在臭氧和甲苯共存的条件下，Au/AC 对臭氧的催化分解活性显著降低；与臭氧反应后，

Au/AC 的表面石墨碳含量显著降低，说明臭氧能够通过 Au/AC 催化其与活性炭的反应得以降解，且在反应前后，

活性组分 Au 能够保持稳定的单质价态。 
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Abstract: The catalysts of Au supported on modified activated carbon were prepared by impregnation method and 

characterized by N2 adsorption-desorption and XPS. The catalytic activity of Au/AC for decomposition of ozone and 

toluene was evaluated. The results show that, under the condition of (55±5) mg/m3 ozone in air, space velocity 76 000 

h−1, relative humidity (45±5)% and ambient temperature, the ozone removal ratio of the catalyst can be maintained at 

91.3% within 2 300 min. And the activity of Au/AC catalyst is reduced when the toluene exists in the air. The graphitic 

carbon content of Au/AC decreases dramatically, which indicates that Au/AC can promote the reaction betweens the 

ozone and carbon. For the reason of competitive adsorption when ozone and toluene coexist, the activity of Au/AC 

declines obviously. However, Au maintains its stable state of metallic gold before and after the reaction. 
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自 20 世纪 80 年代后期，HARUTA 等[1]发现负载

在过渡金属氧化物上的纳米金催化剂对低温 CO 氧化

具有较高的催化活性后，人们掀起了对纳米金催化剂

的研究热潮。近年来，载金催化剂在低温 CO 氧化[2−5]，

烯、醇类有机物环氧化[6−7]、甲烷催化燃烧[8−9]以及低

温水气反应[10]等方面的催化活性受到广泛关注。HAO
等[11]和林清泉等[12]分别研究了金属氧化物载金催化

剂对臭氧和CO的去除效果。ROSSI等[13]和CARRETTIN
等[13−14]分别制备了负载量为 0.8%的X40S型椰壳活性

炭载金催化剂和负载量为 1%的 XC72R 型石油脑活性

炭载金催化剂，并考察了它们对糖和乙醇液相氧化的

催化活性。但活性炭载金催化剂在室温下对低浓度臭

氧的催化分解活性、以及甲苯对其活性的影响还鲜见

报道。本文作者以降低居室内的臭氧浓度为目的，并

考虑室内空气的复杂性而加入挥发性有机污染物甲

苯，研究以改性活性炭为载体，采用简单易行的浸渍

法制备 Au/AC 催化剂，考察这种催化剂对臭氧的催化

分解性能、以及甲苯的介入对其催化活性的影响。 
 

1  实验 
 
1.1  催化剂的制备 

以山西新华化工厂生产的DX09型煤质活性炭(记
为 AC)为载体，对其进行改性处理：活性炭经过 10%
的稀硝酸在 60 ℃水浴中煮 2 h，再用 2.5 mol/L NaBH4

室温下浸泡 4 h后，洗至中性并烘干备用(记为M-AC)。
以氯金酸(HAuCl4·4H2O)为金前驱体溶液，乙二胺(En)
为配合物，将其按质量比 1׃1 配制金含量为  5 g/L 的

水溶液作为浸渍液。将 5 g 改性后的活性炭浸渍到 10 
mL 浸渍液中，超声处理 2 min 使其分散均匀，过滤出

活性炭在常温下晾干，并在 200 ℃下用 H2 还原 40 
min，即制得活性炭载金催化剂(记为 Au/AC)。 
 
1.2  催化剂的表征 

采用氮吸附−脱附仪(QuadraSorb SI，氮气为吸附

质，相对压力 p/p0为 10−6~1)测定催化剂的比表面积和

孔隙结构。采用光电子能谱仪(PHI-5300 ESCA，Al/Mg
为双阳极靶，采用 C1s(能量为 284.8 eV))进行荷电校

正，测定催化剂表面的元素组成及价态。 
 
1.3  催化剂的性能测试 

催化剂活性测试在常温常压下，采用填充床连续

流动方式进行评价。在内径为 2 cm 的不锈钢管内装入

1.6 g 催化剂，床层厚度为 0.8 cm，空气流速为 4 L/min，
对应的空速为 96 000 h−1，接触时间为 0.04 s。臭氧进

口浓度为(55±5)mg/m3，气流的相对湿度为(45±5)%。

臭氧浓度及相对湿度分别由美国热电公司的 Model 
49C 型臭氧分析仪、Mannix Lan 880D 型温湿度计测

定。催化剂的活性以其对臭氧的去除率以及持续时间

来表示。甲苯初始浓度为 3.8 mg/m3，由气相色谱仪

HP5890H/PH 分析测定，通过六通阀直接进样，进样

量为 0.5 mL，色谱条件如下：填充柱为 OV−101，载

气N2的压力为 80 kPa，进样口温度150 ℃，柱温 90 ℃，

检测器温度 200 ℃。 
 

2  结果与讨论 
 
2.1  催化剂活性评价 
2.1.1  Au/AC 对臭氧催化分解活性 

图 1 所示为 AC、M-AC 及 Au/AC 这 3 种样品对

臭氧的分解性能。比较三者对臭氧的去除率曲线可知，

Au/AC 催化剂对臭氧的催化分解性能明显优于载体

AC 和 M-AC 的催化分解性能，在 1 400 min 时，Au/AC
的去除率保持在 95%以上，而此时 AC 和 M-AC 对臭

氧的去除率已分别下降到 72%和 78%。由此可见，负

载活性组分金制成的Au/AC催化剂与未负载的AC和

M-AC 相比，Au/AC 对臭氧的去除性能大幅度提高，

说明负载的活性组分金具有催化分解臭氧的活性。对

比 AC 及 M-AC 对臭氧的去除曲线可知，M-AC 对臭

氧的分解性能略优于 AC 的，说明对 AC 进行改性处

理有利于提高对臭氧的去除能力。 
 

 

图 1  AC、M-AC 及 Au/AC 对臭氧的分解性能 

Fig.1  Decomposition ability of AC, M-AC and Au/AC 

catalyst for ozone 
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2.1.2  Au/AC 对甲苯的去除性能 
实验中考察了在无臭氧存在时 Au/AC 对甲苯的去

除能力。图 2 所示为 AC、M-AC 和 Au/AC 对甲苯的

去除能力。由图 2 可以看出，3 条曲线的下降趋势类

似，但明显不同于图 1 中 3 条臭氧去除曲线所表现出

的随时间推移缓慢下降的趋势。在本组试验中，反应

前期 3 种样品对甲苯均保持较高的去除效率，且呈现

平缓下降的趋势；但随着时间的延长，在某一时刻去

除率突然急速下降至 20%左右。这种去除曲线所表现

出的特征更符合固−气相吸附穿透曲线的特性，因此，

在此反应中，吸附作用应大于催化分解作用。AC 在

前 1 051 min 内对甲苯的去除能力属平缓下降期，此

时 AC 对甲苯的去除性能优于 M-AC 和 Au/AC 的，其

去除效率由 100%平缓下降至 96%；但 1 051 min 后，

甲苯去除率迅速下降，在 2 054 min 时已下降到 15%。

而 M-AC 及 Au/AC 去除甲苯的平缓下降期均有所延

长，分别在 1 364 min 和 1 890 min 后急速下降。AC、
M-AC 和 Au/AC 在近 1 850 min 时对甲苯的去除率分

别下降至 38.4%，25.1%和 83.3%，估算在此时间内 3
种样品对甲苯的去除量分别为 17.16，17.31 和 26.32 
mg。这说明 Au/AC 对甲苯的去除虽然以吸附作用为

主，但其去除甲苯能力强于负载前的 AC 和 M-AC，
负载的金颗粒具有一定催化分解甲苯的能力。 
 

 
图 2  AC、M-AC 及 Au/AC 对甲苯的去除性能 

Fig.2  Decomposition ability of AC, M-AC and Au/AC 

catalysts for toluene 

 
2.1.3  臭氧与甲苯共存时 Au/AC 的催化活性测试 

图 3 所示分别为臭氧和甲苯共存时 AC、M-AC
及Au/AC对两种污染物的去除率曲线。由图 3(a)可知，

在有甲苯介入时，3 种样品对臭氧的去除率曲线表现

出一致的下降趋势，与图 1 所示的结果相比，3 种样 

 

 

图 3  臭氧与甲苯共存条件下 AC、M-AC 及 Au/AC 对二者

的去除性能 

Fig.3  Decomposition ability of AC, M-AC and Au/AC 

catatysts for ozone (a) and toluence (b) at coexisting ozone and 

toluene 

 

品对臭氧的去除能力都显著下降，尤以 Au/AC 为甚， 

Au/AC 并未表现出对臭氧的催化分解性能远优于 AC

和 M-AC 的趋势，说明甲苯的介入不利于 Au/AC 对臭

氧的催化分解，降低了 Au/AC 的催化活性。对比图

3(b)中的 3 条甲苯去除率曲线可以看到，三者的下降

趋势明显不同。AC 和 M-AC 甲苯去除率曲线的下降

趋势与图 2 的 3 条曲线类似，仍表现出固−气相吸附

穿透曲线的特性，说明在臭氧和甲苯共存的条件下，

AC 与 M-AC 对甲苯的去除仍以吸附作用为主。但

Au/AC 的甲苯去除率曲线下降趋势却发生变化，随反

应时间的增加甲苯的去除率一直保持平缓下降趋势，

这说明在两种污染物质共存条件下，Au/AC 对甲苯的

去除已由单一甲苯存在时以吸附作用为主，转变为以

催化分解作用为主。由以上测试结果可以认为，当有
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甲苯介入时，由于甲苯和臭氧对 Au/AC 的金活性位存

在竞争吸附作用，导致吸附并催化分解臭氧的有效活

性位数量大量减少，使其对臭氧的分解性能显著下降。

同时 Au/AC 的元素组成和孔隙结构由于臭氧的催化

分解反应而发生变化，使其对甲苯的吸附性能也大大

降低。在臭氧和甲苯共存条件下，Au/AC 能够促进一

部分甲苯与臭氧发生反应，导致甲苯的主要去除机制

发生改变。 
 
2.2  催化剂表征 
2.2.1  N2吸附−脱附表征 

对 AC、M-AC 和 Au/AC 这 3 种样品进行了 N2

吸附−脱附表征，根据 N2 吸附−脱附等温线计算得到

各样品的比表面积、孔容和孔径，结果列于表 1。由

表 1 可看出，样品 AC、M-AC 和 Au/AC 的 BET 比表

面积和总孔容均依次下降，而平均孔径逐渐升高。这

是由于 AC 在改性过程中，其孔隙结构遭到破坏，造

成部分孔隙发生结构坍塌现象，使比表面积和总孔容

下降。负载金以后的 Au/AC 比表面积和总孔容进一步

下降，考虑到金的原子半径为 0.144 nm[15]，而孔径为

2 nm 以下微孔在活性炭载体的孔隙组成中占有较大

比例。因此，可以推断，部分纳米金颗粒进入到载体

的微孔中导致部分微孔堵塞，而微孔对比表面积和总

孔容的贡献最大，所以当微孔数量减少时，必然导致

比表面积和总孔容下降而平均孔径增加。 
 
表 1  载体与催化剂样品的 N2 吸附−脱附表结果 

Table 1  Results from N2 adsorption-desorption measurement 

of catalysts AC, M-AC and Au/AC  

Samples 
BET specific surface 

area/(m2·g−1) 
Total pore 

volume/(cm3·g−1) 
Average pore 
diameter/nm

AC 969.9 0.52 2.16 

M-AC 923.6 0.50 2.17 

Au/AC 903.6 0.48 2.22 

 
2.2.2   XPS 表征 

分别对未参加反应的催化剂 Au/AC、与臭氧反应

后的 Au/AC(简称 Au/AC/O3)、与甲苯反应后的

Au/AC(简称 Au/AC/C7H8)以及在臭氧、甲苯共存条件

下反应后的 Au/AC(简称 Au/AC/(O3+C7H8)) 4 种样品

进行 XPS 表征，通过对样品表面含氧官能团相对百分

含量变化情况的考察，进一步分析 Au/AC 的催化作用

机制。C1s 结合能谱峰可解析为 5 种独立的峰，分别

为：石墨碳，酚、醇和醚的 C—OH，羰基和醌的 C=O，

羧基和酯的 COOR 以及 π-π*电子携上线[16−17]。各样品

的解析结果如表 2 所列。比较 4 种样品中含氧官能团

的相对含量可以看出，与未参加反应的 Au/AC 相比，

在其它 3 种反应后的样品中，Au/AC/C7H8各官能团的

相对含量变化幅度最小，催化剂表面几乎没有发生反

应，结合图 2 中对甲苯去除率曲线特点的分析，进一

步证明了 Au/AC 对甲苯的去除是以吸附作用为主。

Au/AC/O3各官能团相对含量变化最大，其中石墨的相

对含量碳由 70.1%下降到 54.1%，COOR 的相对含量

碳由 4.3%上升到 13.9%，说明在臭氧催化分解反应过

程中随反应时间增加，石墨碳、C—OR、C=O 被不

断氧化，氧化产物 COOR 由于不易被进一步氧化成

CO 或 CO2 而有所累积，导致其含量大幅度增加。

Au/AC/(O3+C7H8)样品中各官能团的相对含量变化幅

度介于前两者之间，原因是当有甲苯介入时，臭氧和

甲苯对 Au/AC 表面的活性位存在竞争吸附，一部分活

性位由于吸附了甲苯而丧失对臭氧的催化分解活性，

使催化臭氧分解反应的有效活性位数量减少，从而导

致与臭氧发生反应的碳元素的量也相应减少。因此，

在两种污染物共存的条件下，与 Au/AC/O3 相比，

Au/AC/(O3+C7H8)的表面石墨碳的消耗量减少，对臭氧

的去除性能下降。同时，催化剂在催化分解臭氧反应

过程中自身表面元素组成和孔隙结构的改变，导致

Au/AC/(O3+C7H8) 对 甲 苯的 吸 附 性 能 也 远 低 于

Au/AC/C7H8的。 
图 4 所示为 4 种样品表面 Au4f 的 XPS 能谱。 

 
表 2  不同样品的 C1s XPS 谱拟合结果 

Table 2  Fitting results of C1s XPS spectra of different samples 

Relative content/% 
Sample 

Graphitic carbon C—OR C=O COOR π-π* 

Au/AC 70.1 13.2 6.2 4.3 6.2 

Au/AC/O3 54.1 13.4 9.9 13.9 8.7 

Au/AC/C7H8 67.6 13.5 6.3 6.5 6.1 

Au/AC/(O3+C7H8) 60.5 10.3 7.5 13.1 8.6  
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图 4  不同样品的 Au4f XPS 谱 

Fig.4  Au4f XPS spectra of different samples 

 
Au/AC 样品表面 Au4f7/2的结合能位置为 84.2 eV，对

应的元素化学态为单质金[18]。由图 4 可看出，经过 3
种不同反应过程后，样品 Au/AC/O3、Au/AC/C7H8 和
Au/AC/(O3+C7H8)表面 Au 4f 的结合能并没有发生明

显位移，说明活性组分 Au 在反应前后能够保持稳定

的单质价态。因此，结合性能测试结果和表征结果可

以认为，Au/AC 能够通过催化臭氧与活性炭的反应来

实现对臭氧的降解，且在反应过程中 Au 能够保持稳

定的单质价态。 
 
3  结论 
 

1) 以乙二胺为配体保护剂采用浸渍法制备的改

性活性炭载金催化剂，在室温条件下，催化分解浓度

为(55±5)mg/m3的臭氧，在 2 300 min 时，对臭氧的

去除率为 91.3%。XPS 数据显示，Au/AC 在催化臭氧

分解反应后，其表面的石墨碳相对百分含量明显降低，

活性组分金在反应前后始终保持稳定的单质状态，说

明 Au/AC 能够通过催化臭氧与活性炭的反应来实现

对臭氧的降解。  
2) 在臭氧与甲苯共存的条件下，由于甲苯的介入使

Au/AC 用于催化分解臭氧的有效活性位数量减少，导

致 Au/AC 对臭氧的去除率明显降低。同时，臭氧与碳

的反应又破坏了 Au/AC 的表面元素组成和孔隙结构

从而降低了对甲苯的吸附性能。  
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