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武汉物数所在二氧化钛表面光致空穴转移通道的研究方面
取得重要进展

2017-07-19 | 编辑： | 【大 中 小】【打印】【关闭】

　　近日，武汉物数所邓风研究组在二氧化钛表面光致空穴转移通道的研究方面取得重要进展，相

关研究结果在J. Am. Chem. Soc.（DOI: 10.1021/jacs.7b04877）上在线发表。

　　光致空穴的表面转移是光催化反应中至关重要步骤，主要包含光致空穴与表面活性位相互作用

形成活性顺磁中间体，以及活性顺磁中间体与表面吸附分子的反应。阐明表面活性位和活性顺磁中

间体是研究光致空穴表面转移机制的关键。然而，由于缺乏直接的实验证据，使得有关表面活性位

的研究一直存在争议，其中争议最多的是TiO2表面羟基是否可以诱捕光致空穴。在有关活性顺磁中

间体的研究方面，尽管一些顺磁中间体已经被实验观测，但是目前对于各种活性顺磁中间体的形成

和转化机制仍然不清楚。

　　该研究组的冯宁东副研究员、刘芬博士等人利用一维和二维固体NMR技术研究了催化剂表面羟

基和吸附水的结构及其相互作用，发现TiO2表面存在桥式羟基（OHB）和端式羟基（OHT），但只有

前者与表面吸附水有相互作用，形成水合桥式羟基。采用原位1H和13C NMR技术跟踪了一系列具有不

同表面羟基结构和吸附水量的TiO2上光解水制氢气反应的进程，发现催化活性与水合桥式羟基的量

呈线性正相关。进一步通过原位ESR研究了不同吸附水量的TiO2上活性顺磁中间体（Ti-O-、Ti-O2
-

和Pt-O2
-）的形成和演化，发现水合桥式羟基为光催化反应过程中光致空穴从催化剂表面转移到反

应物提供一个通道；表面吸附水可以与邻近的OHB协同促进活性顺磁中间体的形成、稳定和演化。

结合固体NMR和原位ESR实验结果，提出了TiO2表面光致空穴的转移机制。该工作不仅有助于更好地

在原子分子水平上理解光催化机理，而且有助于合理设计和构建高活性二氧化钛基光催化剂。

　　该项研究工作得到了国家自然科学基金委和中国科学院的支持。

　　附：论文链接 

　　水合TiO2光催化剂的二维1H-1H DQ MAS NMR谱图和空穴转移机理图 
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