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摘要：以六水硝酸钇（Ｙ（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ）和氧化石墨烯（ＧＯ）为前驱体，采用水热合成路径构建了氧化钇与氧化
石墨烯（Ｙ２Ｏ３／ＧＯ）复合水凝胶体系，经冷冻干燥工艺处理获得多孔结构复合气凝胶材料，并将其应用于染料废
水的净化处理。通过傅里叶变换红外光谱（ＦＴＩＲ）、Ｘ射线光电子能谱（ＸＰＳ）、扫描电子显微镜（ＳＥＭ）、能量色
散Ｘ射线光谱（ＥＤＳ）、Ｎ２吸附脱附测试、紫外可见漫反射光谱（ＵｖｖｉｓＤＲＳ）等分析手段系统表征了该复合材
料的微观结构特征，并深入探讨了该材料对刚果红（ＣＲ）染料的光催化降解机理。结果表明：Ｙ２Ｏ３被引入到复
合气凝胶表层，并构建了具有三维（３Ｄ）立体结构的多孔材料；Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的能带间隙变窄，光敏特性增
强，对染料的光催化去除效果好；Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对阴离子染料去除率高，在酸性条件下对ＣＲ溶液去除效果

最好，去除量为４３２１２ｍｇ·ｇ－１。
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０　引言

随着工业经济的快速发展，人类赖以生存和生

产的生态环境受到不同程度的污染与破坏。有机

染料是能使纺织品、纸张等获得颜色的有机化合

物，由于其生产排放的废水中含有难以降解的化学

物质，可造成水污染，在一定程度上破坏了生态环

境［１－４］。光催化降解是通过光催化剂吸收光能产

生电子空穴对，这些电子和空穴进一步与水或氧
气反应，生成活性物种氧化分解污染物的技术，具

有高效、清洁、环境友好等优点，可有效治理有机染

料引起的水污染［５－８］。目前，典型的光催化剂主要

包括ＴｉＯ２
［９］、稀土氧化物［１０］、ＺｎＯ［１１］、石墨烯［１２］和

Ｃ３Ｎ４
［１３］。

氧化钇（Ｙ２Ｏ３）是一种关键的稀土氧化物
［１４－１７］，

因在反应活性、比表面积、光学性能等方面具有优

异特性，在催化过程、紫外吸收屏蔽等领域受到了

广泛关注［１８－２０］。孙孟佳等［２１］利用碳吸附沉淀法

合成的Ｙ２Ｏ３纳米粉体，具有分散性良好、粒径分
布窄等性能，光催化甲基橙效果最佳（８０ｍｉｎ内降
解率达７８％）；Ｍｉｃｈｅｌ等［２２］采用共沉淀法，经煅烧

后形成的Ｙ２Ｏ３（由纳米结构的半球组成），尺寸在
１７～２５μｍ之间，可用于光催化降解刚果红（去
除率为７１％）、孔雀石绿（去除率为９４％）；江学良
等［２３］通过水热合成的Ｙ２Ｏ３（中空纳米花结构），在
处理Ｋ２Ｃｒ２Ｏ７溶液时表现出优异性能，去除率可达
８８５％（容量达１１０６ｍｇ·ｇ－１）。然而，Ｙ２Ｏ３作为
一种宽禁带半导体材料，难以被可见光激发产生电

子空穴对，其在可见光下光催化效果差。有研究
显示，将Ｙ２Ｏ３与其他材料复合，制备出的复合催
化材料的禁带宽度减小，可有效提高其光催化性

能［２４］。

氧化石墨烯（ＧＯ）是一种由紧密堆积的碳原子
形成的二维结构，具有优异的化学稳定性、高导电

性和较强的吸附能力，可与半导体构建高性能的光

催化复合材料［２５］。Ａｈｍｅｄ等［２６］将 ＣｅＯ２与还原氧
化石墨烯（ｒＧＯ）结合制备的复合材料，不仅能显著
抑制光生载流子复合，还能提高电子转移效率；Ｄｅ
ｖｉ等［２７］采用水热法制备的掺钇二氧化钛／氧化石
墨烯（ＹＴＧＯ）纳米复合材料，具有纳米粒子尺寸相
对较小、禁带宽度减小（３０４ｅＶ）等性能，其光催
化性能显著提高，对罗丹明 Ｂ达 ９７％的降解率；
Ｚｈａｎｇ等［２８］采用水热法制备的新型纳米片状结构

的钇掺杂氧化石墨烯（ＧＯＹ）复合材料，具有较小的
禁带宽度（３６２ｅＶ）、更好的光催化降解亚甲基蓝性
能，可在１０ｍｉｎ内完全降解ＭＢ（１７３５ｍｇ·ｍ－３）。

基于此，本研究采用水热和冷冻干燥法制备

Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料，并用于光催化降解有机染料，
同时探究各种因素对光催化性能的影响及光催化

机理，为有机染料污染的治理提供参考。

１　实验部分

１１　实验试剂
实验所用试剂见表１。

１２　氧化石墨烯（ＧＯ）气凝胶的制备
基于改进的 Ｈｕｍｍｅｒｓ法合成氧化石墨烯［２９］。
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步骤：１）将体积为４５ｍＬ、浓度为４ｍｇ·ｍＬ－１的氧
化石墨烯分散液与１８０ｍｇ抗坏血酸进行充分混合
后，置于水热反应器中，在恒温１２０℃条件下反应
１２ｈ；２）将所得产物经去离子水反复清洗后形成水
凝胶，再通过冷冻干燥机冷冻干燥处理２４ｈ，得到
氧化石墨烯气凝胶材料。

表１　实验所用试剂
Ｔａｂ．１　Ｒｅａｇｅｎｔｓｕｓｅｄｉｎｔｈｅｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

试剂名称 纯度 生产厂家

天然石墨粉 ９７％ 国药集团化学试剂有限公司

六水硝酸钇

Ｙ（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ
ＡＲ 阿拉丁试剂（上海）有限公司

抗坏血酸（ＡＣ） ＡＲ 阿拉丁试剂（上海）有限公司

尿素 ＡＲ 阿拉丁试剂（上海）有限公司

聚乙烯吡咯

烷酮（ＰＶＰ）
ＡＲ 阿拉丁试剂（上海）有限公司

氨水 ＡＲ 阿拉丁试剂（上海）有限公司

氧化钇（Ｙ２Ｏ３） ＡＲ 阿拉丁试剂（上海）有限公司

甲基橙（ＭＯ） ＡＲ 国药集团化学试剂有限公司

亚甲基蓝（ＭＢ） ＡＲ 国药集团化学试剂有限公司

罗丹明 Ｂ（ＲｈＢ） ＡＲ 国药集团化学试剂有限公司

刚果红（ＣＲ） ＡＲ 国药集团化学试剂有限公司

１３　氧化钇／氧化石墨烯（Ｙ２Ｏ３／ＧＯ）复合材料的

制备

　　步骤：１）称量ＰＶＰ（０４４６ｇ）与Ｙ（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ

（０７６６ｇ），混合，加入一定量氨水，置于１００ｍＬ聚
四氟乙烯内衬中，再加入６６ｍＬ无水乙醇，放在磁力
搅拌器上搅拌形成溶液Ａ；２）配置浓度为２ｍｇ·ｍＬ－１

的ＧＯ溶液，用超声波振荡器振荡形成溶液 Ｂ；３）
将一定体积的 Ｂ溶液加入到 Ａ溶液中，Ｙ（ＮＯ３）３
·６Ｈ２Ｏ与ＧＯ的质量比分别为 ５∶１、１０∶１、２０∶１、
３０∶１（４种配比均进行下一步反应），所得混合液分
别搅拌 ３０ｍｉｎ后放入反应釜，在 １６０℃下反应
１６ｈ，生成Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合水凝胶；４）将所得复合水
凝胶用水冲洗 ３次后，通过冷冻干燥机冷冻干燥
４８ｈ，得到Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合气凝胶材料。
１４　测试与表征

采用Ｎｉｃｏｌｅｔ６７００型号的傅里叶变换红外光谱
仪（ＦＴＩＲ，Ｎｉｃｏｌｅｔ６７００，美国 Ｔｈｅｒｍｏ公司），对样
品的红外吸收特性进行光谱分析。采用 ＪＳＭ
５５１０ＬＶ型号扫描电子显微镜（ＳＥＭ，ＪＳＭ５５１０ＬＶ，
日本Ｊｅｏｌ公司），对样品的表面形貌和微观结构进
行观测。采用 ＢｒｕｋｅＤ８Ａｄｖａｎｃｅ型的 Ｘ射线衍射
仪（ＸＲＤ，ＢｒｕｋｅＤ８Ａｄｖａｎｃｅ，德国Ｂｒｕｋｅｒ公司）进行

Ｘ射线衍射实验。采用 ＫｒｕｓｓＤＳＡ１００型号的接触
角测试仪（ＣＡ，ＫｒｕｓｓＤＳＡ１００，德国 Ｋｒｕｓｓ公司），对
样品的亲水性与疏水性进行测定。通过 Ａｕｔｏｓｏｒｂ
ＩＱ全自动比表面和孔径分布分析仪（Ｎ２ｓｏｒｐｔｉｏｎｉ
ｓｏｔｈｅｒｍ，Ｎｏｖａ２０００ｅ，美国 Ｑｕａｎｔａｃｈｒｏｍｅ公司），对
Ｎ２吸附脱附等温线及孔径分布曲线进行分析，并
据此计算出ＢＥＴ比表面积和ＢＪＨ孔径分布。采用
Ｌａｍｂｄａ３５型分光光度计（ＵｖｖｉｓＤＲＳ，Ｌａｍｂｄａ３５，
美国 ＰｅｒｋｉｎＥｌｍｅｒ公司）进行 ＵｖｖｉｓＤＲＳ光谱分
析。

１５　光催化实验
采用２１０Ｗ氙灯作为辐照系统（该光源可同

时提供可见光谱与紫外波段），以评估染料分子在不

同光照条件下的光催化降解效能。步骤：１）实验配
置５０ｍＬ模拟废水样本，添加 １５ｍｇ的 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ
复合气凝胶材料，鉴于原料比例测试结果，本实验

使用的Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合气凝胶材料均采用质量比为
１０∶１的Ｙ（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ与 ＧＯ配比材料；２）暗环
境中搅拌３０ｍｉｎ后，置于氙灯光照下进行光催化
反应，并按预设时间间隔取样；３）所得样品经离心
分离后获取上清液，利用紫外可见分光光度法测
定其吸光度Ａｔ值的变化特征；４）通过吸光度评估
有机染料含量，计算去除率（α）。

α＝
Ａ０－Ａｔ
Ａ０

×１００％ （１）

式中：Ａ０表示起始染料的吸光值；Ａｔ代表反应终止
时染料的吸光值。

染料去除量（ｑｔ）的计算公式：

ｑｔ＝
ｃ０－ｃｔ
ｍ ×Ｖ （２）

式中：ｃ０表示起始溶液的质量浓度；ｃｔ为反应 ｔ时
的溶液浓度；ｍ指催化剂用量；Ｖ代表溶液总体积。

２　结果与分析

２１　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的表征
２１１　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的成份分析

图１（ａ）是Ｙ２Ｏ３、ＧＯ、Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合气凝胶的
红外光谱图。该光谱图显示：３４４６ｃｍ－１处存在
ＯＨ基团的伸缩振动特征吸收带，１６２６ｃｍ－１处观
察到Ｃ＝Ｏ键的伸缩振动吸收峰，５７０ｃｍ－１处的吸
收峰归属于Ｙ－Ｏ伸缩振动［３０］；３４２８ｃｍ－１处的特
征峰归属于ＯＨ伸缩振动，１７３７ｃｍ－１处的吸收峰
表征了Ｃ＝Ｏ伸缩振动，１６２４ｃｍ－１处的峰反映了
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Ｃ＝Ｃ伸缩振动；１０６８ｃｍ－１处为Ｃ－Ｈ弯曲振动和
Ｃ－Ｏ伸缩振动；３４５７ｃｍ－１处的吸收峰对应羟基
ＯＨ伸缩振动，１６５７ｃｍ－１处的吸收峰代表了
ＣＯＯ－基团的伸缩振动，５６８ｃｍ－１处的吸收峰归属
于Ｙ－Ｏ伸缩振动。可见，水热反应成功制备了
Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料。

图１（ｂ）是 Ｙ２Ｏ３、Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合气凝胶的
ＸＲＤ衍射图谱。该图谱显示：在 ２０７°、２９４°、

３３６°、４８６°、５７７°处出现的衍射峰分别归属于晶
面（２１１）、（２２２）、（４００）、（４４０）、（６２２），其特征与
Ｙ２Ｏ３的标准衍射数据（ＪＣＰＤＳＮｏ４１１１０５）相吻
合，说明样品展现出立方相 Ｙ２Ｏ３的结晶完整性。
此外，衍射峰的锐利度及无杂峰的出现，也进一步

证实了制备的 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的 Ｙ２Ｏ３组分具
有较高的结晶质量。

图１　样品的红外光谱和ＸＲＤ图
Ｆｉｇ．１　ＦＴＩＲｓｐｅｃｔｒａａｎｄＸＲＤｐａｔｔｅｒｎｓｏｆｓａｍｐｌｅｓ

　　ＸＰＳ可用于分析确定Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的化
学状态。图２（ａ）是Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的Ｙ３ｄ的
ＸＰＳ图谱，位于１５７０３ｅＶ的特征峰对应 Ｙ３ｄ３／２，
位于１５９０９ｅＶ的特征峰对应Ｙ３ｄ５／２，表明Ｙ元素
为＋３价［２８］。图 ２（ｂ）是 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的
Ｏ１ｓ的ＸＰＳ图谱，５３０２２ｅＶ处属于晶格氧，说明

Ｙ２Ｏ３晶体存在。图２（ｃ）是 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的
Ｃ１ｓ的ＸＰＳ图谱，２８３８９、２８６０７、２８７０１ｅＶ处的
峰值分别对应Ｃ－Ｃ、Ｃ－Ｏ、Ｃ＝Ｏ，说明含氧基团
较高，通过捕捉光生空穴能提高强氧化性·ＯＨ自由
基的形成，增加化学吸附表面的·ＯＨ并进一步提高
光催化性能。

图２　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的ＸＰＳ能谱

Ｆｉｇ．２　ＸＰＳｐａｔｔｅｒｎｓｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２１２　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的结构分析
图３是水热法制备的ＧＯ气凝胶、Ｙ２Ｏ３、Ｙ２Ｏ３／ＧＯ

复合材料的 ＳＥＭ图。结果显示，Ｙ２Ｏ３负载于 ＧＯ
表面后，表面分布较为均匀，气凝胶的褶皱和孔减

少，改变了 ＧＯ气凝胶的表面形貌，而表面存在颗
粒感是由Ｙ２Ｏ３聚集造成的。
　　图４展示了 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的 ＳＥＭＥＤＳ
的表征结果，面扫描图谱表明该复合材料中含有

Ｃ、Ｏ、Ｙ这３种元素，且各元素在样品表面呈现均
匀分布状态。对特定区域进行的点扫描分析显示，

样品中Ｏ原子与Ｙ原子的摩尔比约为１４５，显著
高于Ｙ２Ｏ３的理论化学计量比（Ｏ∶Ｙ＝１５）。表明
复合材料表面吸附了大量Ｏ２，这些Ｏ２可通过与光
生电子发生多步反应，生成高活性的羟基自由基

·ＯＨ，从而有效增强Ｙ２Ｏ３的光催化性能。
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图３　样品的ＳＥＭ图
Ｆｉｇ．３　ＳＥＭｐｈｏｔｏｇｒａｐｈｓ

图４　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的元素映射图像和ＥＤＳ分析

Ｆｉｇ．４　ＥｌｅｍｅｎｔａｌｍａｐｐｉｎｇｉｍａｇｅｓａｎｄＥＤＳａｎａｌｙｓｉｓｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

　　图５为Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的 Ｎ２吸附脱附曲
线、孔径分布曲线、ＧＯ气凝胶的孔径分布曲线。
由图 ５（ａ）可见，曲线呈现显著滞后回环，证实
Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料内部存在介孔特征。通过 ＢＥＴ
模型计算，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的比表面积为

１１９３９４ｍ２·ｇ－１。由图５（ｂ）可见，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合
材料的孔径主要为２４５７ｎｍ的介孔。由图５（ｃ）
可见，由于 Ｙ２Ｏ３的负载，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的孔
径相比于ＧＯ气凝胶（９１９２ｎｍ）减小。

图５　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的Ｎ２吸附脱附等温线（ａ），ＢＪＨ孔径分布曲线（ｂ）和ＧＯ气凝胶的孔径分布曲线（ｃ）

Ｆｉｇ．５　Ｎ２ａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｄｅｓｏｒｐｔｉｏｎｃｕｒｖｅ（ａ）ａｎｄＢＪＨｐｏｒｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｃｕｒｖｅ（ｂ）ｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ，

ＢＪＨｐｏｒｅｓｉｚｅｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｃｕｒｖｅ（ｃ）ｏｆＧＯｈｙｄｒｏｇｅｌ

　　分别对ＧＯ气凝胶和 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料进行
接触角测试（图６），发现 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的接
触角（６５６°）大于 ＧＯ气凝胶的接触角，显示
Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料具有一定的亲水性。Ｙ２Ｏ３虽
不溶于水，但具有一定的亲水性，在 ＧＯ表面负载

Ｙ２Ｏ３后，接触角增大，其亲水性会有所降低。
２２　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的光催化性能分析
２２１　原料比例的影响

图７（ａ）是不同原料比例 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料
对ＣＲ（阴离子染料）、ＭＢ（阳离子染料）的去除率，
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图６　ＧＯ气凝胶和Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的接触角

Ｆｉｇ．６　ＣｏｎｔａｃｔａｎｇｌｅｏｆｓａｍｐｌｅｓｏｆＧＯａｅｒｏｇｅｌａｎｄＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

Ｙ（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ与ＧＯ的质量比分别为５∶１、１０∶１、
２０∶１和３０∶１。分别选择５０ｍＬ初始浓度为１２０ｍｇ
·Ｌ－１的 ＣＲ、ＭＢ溶液，在可见光下研究不同质量比
对光催化性能的影响。图７（ａ）结果显示：随着 Ｙ
（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ用量的提升，２种染料的去除效率
均呈现出上升趋势；当 Ｙ（ＮＯ３）３·６Ｈ２Ｏ与 ＧＯ的
质量配比为１０∶１时，对 ＣＲ、ＭＢ的去除效果最优，
去除率分别为 ７９３７％、１８１５％，去除量分别为
３１７４５、７２６ｍｇ·ｇ－１。

２２２　染料初始浓度对光催化去除性能的影响
鉴于Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对 ＭＢ的光催化去除

效果不好，见图７（ａ），故以ＣＲ作为光催化对象，研
究了Ｙ２Ｏ３／ＧＯ的光催化去除性能响。由图７（ｂ）可
见：随着ＣＲ浓度的提高，去除率下降；当初始浓度
为２５０ｍｇ·Ｌ－１时，去除量最大，为５６３６６ｍｇ·ｇ－１。
可见，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对ＣＲ具有良好的去除效
果。

图７　不同比例Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对ＣＲ、ＭＢ溶液去除率的影响和染料初始浓度对

Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料去除ＣＲ溶液的影响

Ｆｉｇ．７　ＥｆｆｅｃｔｏｆｔｈｅｒａｗｍａｔｅｒｉａｌｒａｔｉｏｏｎＣＲａｎｄＭＢｒｅｍｏｖａｌｒａｔｅａｎｄｅｆｆｅｃｔｏｆｉｎｉｔｉａｌｃｏｎｃｅｎｔｒａｔｉｏｎｏｎ
ＣＲｒｅｍｏｖａｌｒａｔｅｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

２２３　ｐＨ值对Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料去除性能的影
响

取５０ｍＬ浓度为１８０ｍｇ·Ｌ－１的ＣＲ溶液各１３
份，分别调节其 ｐＨ值为 １～１３，各加入 １５ｍｇ的
Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料在可见光下进行光催化降解反
应，反应时间为６ｈ。由图８（ａ）可见：随着ｐＨ值增
大，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对ＣＲ溶液的光催化效果逐
渐减小；酸性条件下，去除效果最好，去除率为

７２０２％，去除量为４３２１２ｍｇ·ｇ－１。ＣＲ为阴离子
染料，表面带有负电荷，在碱性条件下，ＣＲ离子与
ＯＨ－在Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料反应位点上产生竞争，
导致去除率低。

２２４　对不同染料的去除效果
为考察Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对不同染料的光催

化去除差异，选择浓度为１２０ｍｇ·Ｌ－１的 ＣＲ、ＭＯ、
ＭＢ、ＲｈＢ染料作为光催化降解对象，在紫外光下各
染料的去除率见图８（ｂ）。发现去除率表现为 ＣＲ
（７９３７％）＞ＭＯ（２４２２％）＞ＭＢ（１８１５％）＞ＲｈＢ
（１０５％），说明Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对阳离子与阴
离子型染料具有显著的选择性差异。这是因为

Ｙ２Ｏ３在水环境中呈现正电性，ＣＲ与ＭＯ作为阴离
子染料带负电荷，二者间形成的强烈静电相互作用

促使了染料分子接近并占据活性位点，进而促进光

催化降解反应进行，实现较高的去除率。
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图８　不同ｐＨ值溶液中Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对ＣＲ溶液去除率的影响和对不同染料去除性能的选择性

Ｆｉｇ．８　ＥｆｆｅｃｔｏｆｐＨｏｎＣＲｒｅｍｏｖａｌｒａｔｅｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｅａｅｒｏｇｅｌａｎｄｒｅｍｏｖａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ

ｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓｏｎｄｉｆｆｅｒｅｎｔｄｙｅｓ

２２５　不同光源下的光催化效果
鉴于光催化反应与光源的关系，研究了可见光

与紫外光下Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料、Ｙ２Ｏ３对染料的去
除率。图９表明，Ｙ２Ｏ３在紫外光照射条件下的催
化效能显著高于可见光。可能是 Ｙ元素作为荧光
物质对紫外光的特殊敏感性，使得其在紫外光照射

时表现出更佳的光催化活性。水热合成后，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ
复合材料在可见光下的光催化性能较 Ｙ２Ｏ３显著
提升，在２种光源下的光催化性能差异减小，说明
Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料在可见光下具有较高的光催化
活性，是一种高活性的光催化剂。

图９　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料和Ｙ２Ｏ３在不同光源下对染料的去除性能

Ｆｉｇ．９　ＲｅｍｏｖａｌｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓａｎｄＹ２Ｏ３ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｌｉｇｈｔｓｏｕｒｃｅｓ

２２６　循环稳定性
目前，常用光催化剂的再生方法有物理清洗

法、热处理法、氧化还原法、复合再生法等［３１］。本

实验步骤：１）采用１５ｍｏｌ·Ｌ－１的 ＮａＯＨ溶液进行
物理清洗，光催化实验结束后，倒出剩余的刚果红

溶液，用蒸馏水清洗Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料３次，去除
表面残留的染料分子；２）将清洗后的 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复
合材料置于 １００ｍＬ的 ＮａＯＨ溶液中，超声清洗
６０ｍｉｎ，重复此操作３～５次，直至溶液几乎完全透
明；３）将所得复合材料用去离子水清洗以消除残
留的ＮａＯＨ溶液；４）将再生后的光催化剂在６０℃
干燥至恒重，进行下一次光催化实验。Ｙ２Ｏ３／ＧＯ
复合材料的循环性见图１０。结果显示，重复使用７次
后，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对ＣＲ（浓度为１２０ｍｇ·Ｌ

－１）的

去除率只由７９３７％下降到 ７００９％，说明 Ｙ２Ｏ３／

ＧＯ复合材料是一种具有优异循环性的光催化剂。

图１０　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料对ＣＲ的光催化循环性

Ｆｉｇ．１０　ＰｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｃｙｃｌｉｎｇｏｆＹ２Ｏ３／ＧＯ

ｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓａｅｒｏｇｅｓｌｏｎＣＲ
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２３　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的光催化机理分析
２３１　ＵｖｖｉｓＤＲＳ分析

图１１是 Ｙ２Ｏ３和 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的 ＵＶ
ＤＲＳ和ＫｕｂｅｌｋａＭｕｎｋ函数曲线图。由图１１（ａ）可
见，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的光吸收范围向可见光移

动，表明ＧＯ与 Ｙ２Ｏ３复合扩展了光吸收范围。采
用ＫｕｂｅｌｋａＭｕｎｋ函数将光谱转换为光能函数，见
图１１（ｂ），Ｙ２Ｏ３和Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的禁带宽度
分别为５３８、１５９ｅＶ，表明 ＧＯ与 Ｙ２Ｏ３复合后能
减小禁带宽度，提高光响应能力。

图１１　不同样品的ＵＶｖｉｓ漫反射图谱和ＫｕｂｅｌｋａＭｕｎｋ函数曲线
Ｆｉｇ．１１　ＵＶｖｉｓｓｐｅｃｔｒａａｎｄＫｕｂｅｌｋａＭｕｎｋｆｕｎｃｔｉｏｎｃｕｒｖｅｓｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓａｍｐｌｅｓ

２３２　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催化动力学研究
比较Ｙ２Ｏ３、ＧＯ、Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料在紫外光

下去除ＣＲ的效果，见图１２（ａ）。结果显示，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ
复合材料的光催化去除效果最好，对１８０ｍｇ·Ｌ－１的

ＣＲ溶液的去除率为７３２８％，是 Ｙ２Ｏ３与 ＧＯ数值
的６倍与８倍。绘制ｌｎ（Ｃ０／Ｃ）与ｔ的关系图，见图
１２（ｂ），可观察到线性趋势，相关数据见表２。

图１２　不同样品在紫外光下的光催化去除率和光催化速率
Ｆｉｇ．１２　ＰｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｒｅｍｏｖａｌｒａｔｅａｎｄｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｒａｔｅｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓａｍｐｌｅｓｕｎｄｅｒＵＶｌｉｇｈｔ

　　由表２可知：３种试样的相关系数 Ｒ２值均大
于０９５，趋近于１，表明光降解过程符合一级动力
学规律；在紫外光照射条件下，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料
表现出最优的光催化活性，其降解速率常数ｋ达到
０１１２６４ｍｉｎ－１，该数值约为 Ｙ２Ｏ３的２１倍及 ＧＯ
的４７倍。说明在Ｙ２Ｏ３和ＧＯ的共同作用下，显著
提高了Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的光催化活性，增加了
染料的去除率，这是复合材料的多孔结构与光催化

共同作用的结果。

２３３　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催化热力学研究
在２８３～３０８Ｋ温度范围内，将 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合

材料对ＣＲ的光催化反应进行了热力学研究。由
表３可知，随着温度增加，光催化反应的热力学参
数ΔＧθ绝对值增加，但为负值，说明Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合

材料对ＣＲ的降解反应能够自发进行。由图１３可见，
随着温度的升高，染料的去除量由２５４６１ｍｇ·ｇ－１增
加到３４５９２ｍｇ·ｇ－１，说明高温有利于光催化反应
及染料的去除。

表２　不同样品的光催化速率常数ｋ、

相关系数Ｒ２和光催化效率

Ｔａｂ．２　Ｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｒａｔｅｃｏｎｓｔａｎｔｋ，ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ

ｃｏｅｆｆｉｃｉｅｎｔＲ２ａｎｄｐｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ

ｏｆｄｉｆｆｅｒｅｎｔｓａｍｐｌｅｓ

样品 ｋ／ｍｉｎ－１ Ｒ２
光催化

效率／％
ＧＯ ０００２４３ ０９９１１ ９２１
Ｙ２Ｏ３ ０００５５２ ０９６５８ １２２０

Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料 ０１１２６４ ０９５８９ ７３２８
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图１３　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催化降解ＣＲ的热力学分析

Ｆｉｇ．１３　ＴｈｅｒｍｏｄｙｎａｍｉｃａｎａｌｙｓｉｓｆｏｒｔｈｅａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆＣＲｏｎＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

　　ΔＨθ＞０，说明光催化反应是吸热反应，温度越
高，光催化降解率越高，与实验结果一致。ΔＳθ＞
０，说明在光催化降解过程中，ＣＲ与Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合
材料之间的作用力强，体系的混乱程度增加。

表３　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催化降解ＣＲ的热力学参数
Ｔａｂ．３　Ｔｈｅｒｍｏｄｙｎａｍｉｃｐａｒａｍｅｔｅｒｓｆｏｒｔｈｅａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｏｆ

ＣＲｏｎＹ２Ｏ３／ＧＯｃｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

温度／Ｋ
ΔＧθ／

（ｋＪ·ｍｏｌ－１）
ΔＨθ／

（ｋＪ·ｍｏｌ－１）
ΔＳθ／

（Ｊ·ｍｏｌ－１·Ｋ－１）

２８３ －４．１５

２９８ －６．３２ ３７．５９４ １４７．４５６

３０８ ７．８４

２３４　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催化机理分析
　　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料的光催化机理（图 １４）表
明，光催化反应的有效性取决于光生电子空穴对
与受体／给体的相互作用，如缺乏有效的电子或空
穴捕获剂，分离后的载流子易在材料内部或表面复

合以热能形式耗散。该体系中，空穴捕获剂通常为

吸附于光催化剂表面的羟基（ＯＨ－）或水分子，这些
离子或水分子可进一步转化为羟基自由基（·ＯＨ）等
活性中间体，进而驱动氧化还原反应过程。同时，

表面吸附的氧分子作为主要的光生电子捕获剂，既

能有效抑制电子空穴复合，又能作为氧化剂参与
反应。在可见光辐射条件下，此协同机制可促进偶

氮染料等污染物分解，最终将其降解为 ＣＯ２和水
等小分子。

图１４　Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催化机理

Ｆｉｇ．１４　ＰｈｏｔｏｃａｔａｌｙｔｉｃｍｅｃｈａｎｉｓｍｆｏｒＹ２Ｏ３／ＧＯｏｍｐｏｓｉｔｅｓ

　　　　　Ｙ２Ｏ３＋ｈｖ→ｅ
－＋ｈ＋

　　　ｈ＋＋Ｈ２Ｏ→·ＯＨ
　　　ｈ＋＋Ｏ２→Ｏ

－
２

ＸＰＳ测试结果表明，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料表面
具有较多的含氧官能团（如Ｃ＝Ｏ），这些官能团可
能是由ＧＯ引入的。由于含氧官能团可通过捕捉

光生空穴来促进强氧化性·ＯＨ自由基的形成，增加
化学吸附表面的·ＯＨ，故能进一步提高其光催化性
能。另外，水热法制备的 Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料具有
较大的比表面积，可显著增加对污染物接触活性点

的几率，同时，材料表面因表面效应而产生的丰富

氧空位，也能有效增加催化活性位点的数量，进而
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提升体系对污染物的光催化降解效率。

３　结论

１）ＸＲＤ分析表明，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料属于立

方相晶体，结晶良好、分散均匀。

２）ＳＥＭ及 Ｎ２吸附脱附测试显示，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ
复合材料不仅具有介孔尺寸（２４５７ｎｍ）的３Ｄ多
孔材料，还具有较大的比表面积（１１９３９４ｍ２·ｇ－１），
有利于增加与染料接触反应的位点，进而提高光催

化活性。

３）ＸＰＳ结果显示，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料中除含
有Ｙ３ｄ３／２、Ｙ３ｄ５／２外，还含有大量的含氧基团，由
于含氧基团可捕获光生空穴，故体现出较强的光催

化活性。

４）ＵｖｖｉｓＤＲＳ分析显示，与Ｙ２Ｏ３相比，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ
复合材料的禁带宽度减小，光响应范围扩展到可见

光区域，光催化性能提高，应用范围更广。

５）动力学研究表明，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合材料光催
化降解ＣＲ满足一级动力学方程，速率常数 ｋ值为
０１１２６４ｍｉｎ－１。热力学研究表明，Ｙ２Ｏ３／ＧＯ复合
材料对 ＣＲ的光催化降解属于吸热反应（ΔＨθ＞
０），且自发进行（ΔＧθ＜０）。
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