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− . / 0 1 2 / 甲醇合成催化剂的正电子

湮没谱学研究
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本文藉助正电子湮没谱学技术
,

对 − . / 0 4 2 & 甲醉合成催化剂中 − . 5 6 与 4 2 & 形成固溶体的可能

性及固溶度的大小进行了研究
!

结果表明
,

还原后的催化剂中一部分 7 . ’进人 4 2 & 晶格形成 了固溶

体
,

其固溶度为 一 +8 9
!

关键词 5 甲醉合成催化剂 正电子湮没谱 快原子轰击质谱 固溶体

铜锌甲醇合成催化剂在工业生产中已经得到广泛的应用
。

但迄今为止
,

对该催化剂 的

基础理论研究仍在进行之中
!

: �;∗
< =�+ 等发现在标准甲醉合成条件下

,

7 . & 0 4 2 & 双组份

催化剂的催化活性远远大 于纯铜催 化剂或纯氧化锌催化剂
,

而且在 室温下 − / 在

− . & 0
!

4 2 & 催化剂上产生不可逆化学吸附
,

在纯铜上的吸附是可逆的
,

在 4 2 & 上不吸

附
。

这些都表明 − . / 0 1 2 / 双组份催化剂组份间存在着某种相互作用
!

对此人们进行了

大量的研究工作
。

∋一∗< > ) 2 喇等采用可见近红外吸收谱及 ? 射线微区分析等方法研究 了

该催化剂
,

结果表明其活性中心是存在于 4 2 & 中的7 。 ’ ,

活化的催化剂中 7 . ’
与 4 2 & 形

成了固溶体
,

其固溶度为 +8 9 ≅ 陈鸿博等 闭认为由于 7 。 ‘
离子半径 36 !, Α入 比 4 2 “

36
!

ΒΧ  大得多
,

7 . � 只能存在于 7 。一4 2 & 界而上 ≅ Δ� ); 7等 =∃+ 用 Ε ? Φ ΓΗ 研究了该催化

剂
,

认为还原的催化剂中含有一种与 1 2 / 接触的细铜分散相
,

在这种方法检测限度内
,

没有观察到尖晶石和 7 。 ‘ 一 4 2 & 溶液
,

等等
!

我们用 快原子轰击质谱技术 3ΓΦ Ι ( Η 

证实 ∗ . & 0 4 2 & 催化剂中 ∗ . & 与 4 2 & 相互邻近
,

∗ 。 ‘与4 2 ”
有相同的电子结构

,

电子

组态均为 +∃ 8 8 5 ’
8ϑ

‘Κ , ’
Κϑ

Α

ΚΛ
’” !

因此
,

催化剂还原后
,

7 . � 有极大的可能性与 4 2 & 形

成了固溶体
!

为了验证这一结论
,

并试图测定其固溶度的大小
。

特采用正电子湮没技术
,

着重对还原后的催化剂做进一步的探讨
!

实 验 方 法

�!’样品制备 5 将 − .3 % 6 Κ
 

8
与 4 ”

3% / ,
 

8
按硝酸铜的摩尔百分含量为 8 9
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本文于 +,Μ Β年 + +月 +Κ 日收到
!





掣止滋一止华巡罗些化剂的正电子湮没谱学研究

8
、

对局部电子态有明显变化的共沉淀所形成的金属氧化物系
,

正电子湮没技术可以

准确测定其固溶度
!

由于正电子湮没技术对丛聚区的形成敏感
,

原则上是跟踪新相形成阶

段的最灵敏的工具之一
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