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光谱技术突破光催化CO2还原反应研究瓶颈

时间：2020-05-12  作者：专家委  点击：456

【仪表网 仪表产业】石油、天然气以及煤炭等化石燃料是现代工业最主要的能源来源，占目前全球一次能源需求的80%。化石

燃料的利用会排放大量二氧化碳，引起温室效应，造成全球气候变暖。而且化石燃料不可再生，随着人类的持续开发，能源危机

已经越来越近。面对这些状况，除了大力开发太阳能、风能、水能等可再生能源之外，利用光催化还原二氧化碳，将其转化为甲

烷、甲醇、一氧化碳等清洁的碳氢燃料也是一种很有前景的策略。

 

　　光催化CO2还原反应研究的重点在于探索和开发高效的还原催化剂。由于均相催化剂与异相催化剂相比，通常对光催化CO2还

原反应具有更高的活性和选择性，而且均相催化剂具有明晰的催化位点，其催化中心的配位和电子结构易于调控，因此近年来均

相催化剂成为光催化CO2还原反应研究的主要方向。

 

　　虽然目前已经有大量关于均相催化剂应用于光催化CO2还原的研究，但是研究者仍然不清楚在反应过程中催化剂的配位和电

子结构如何动态演化。弄清这一问题的关键在于先进的原位、时间分辨以及具有元素分辨能力的光谱技术。

 

　　近日，中国科学技术大学熊宇杰教授和高超副教授研究团队与中国科学院高能物理研究所陶冶研究员课题组、北京师范大学

张文凯教授课题组合作，成功突破了这一瓶颈，揭示了均相光催化CO2还原整个反应途径。研究团队利用原位pump-probe时间分

辨同步辐射X射线吸收谱及瞬态吸收光谱，以三联吡啶镍(II)配合物为模型催化剂，成功捕捉到光催化CO2还原过程中催化位点结

构的动态演化和电荷转移过程，推动了对于高效均相光催化CO2还原反应机理的理解，为设计和开发先进光催化体系提供了指

导。

 

　　时间分辨同步辐射X射线吸收谱(TR-XAS)在这项研究中发挥了关键作用。X射线吸收谱由于元素选择性的探测特点，可以针对

催化剂、光敏剂中的金属离子的价态、配位结构和电子结构进行探测。基于激光pump-X光probe的时间分辨X射线吸收谱(TR-

XAS)，则进一步实现实时、原位下的空间和电子结构变化探测，获取催化剂过渡态、光敏剂激发态等中间体的价态变化、配位结

构变化信息。本次研究的成功也进一步推动了X射线时间分辨方法发展和应用。

(来源：中国仪表网 )
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