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我所揭示光电催化水氧化界面电荷转移规律

发布时间：2023-02-24  |  供稿部门：DNL16

　　近日，我所太阳能研究部（DNL16）李灿院士、范峰滔研究员、陈若天副研究员等在太阳能光催化半导

体溶液界面电荷转移机制研究中取得新进展。研究团队通过结合纳米金属电极、原位光电化学和差分放大的

办法，创新地发展了原位在线条件下光（电）催化体系表界面电化学势和光电压的微观测量技术，揭示了光

电催化水氧化过程中的光诱导的表面电势差与水氧化速率之间的普适性线性规律，明晰了光驱动的半导体溶

液界面电荷转移的本质驱动力，建立了对光催化界面电荷转移理论的新的认识。

　　太阳能光催化反应是一个涉及多电子转移的能量爬坡过程，光生电荷分离后发生电荷的转移、复合，最

终参与表面催化反应，整个过程跨越巨大的时间和空间尺度，这使得理解和认识该过程的复杂机制十分困

难 。 针 对 此 过 程 ， 李 灿 和 范 峰 滔 等 发 展 了 高 分 辨 表 面 光 电 压 成 像 新 方 法 （ Chem. Soc. Rev.

(https://pubs.rsc.org/en/content/articlelanding/2018/CS/C8CS00320C)，2018），实现光生电荷的可

视 化 研 究 ， 围 绕 光 催 化 高 效 电 荷 分 离 研 究 取 得 了 一 系 列 进 展 （ Nano Lett.

(https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.nanolett.7b02799) ， 2017；Nature Energy

(https://www.nature.com/articles/s41560-018-0194-0) ， 2018；Nano Lett.

(https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acs.nanolett.8b04245) ， 2019；Adv. Matter.

(https://onlinelibrary.wiley.com/doi/10.1002/adma.201906513) ， 2020；Angew. Chem. Int. Ed.

(https://onlinelibrary.wiley.com/doi/10.1002/anie.202117567)，2022），近期又发展了全时空动态成
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像原创方法（Nature (https://www.nature.com/articles/s41586-022-05183-1)，2022），揭示光催化

剂中复杂的多重电荷转移新机制。这些工作深入揭示了光生电荷从光催化剂内部向表面分离和转移的微观机

制。

　　在上述的理解和认识的基础上，在液相反应条件下研究光生电荷跨越固液相界面向化学能转化的过程成

为理解整个太阳能光化学转换过程的“最后一公里”。本工作聚焦于理解光催化剂表面光生电荷如何通过半

导体溶液界面转移驱动水分解反应这一核心科学问题，在钛酸锶光催化剂水氧化反应过程中，利用自主研发

的operando表界面电化学势测量方法，同时对光催化剂表面和溶液电化学势、电子和空穴的准费米能级、

体系光电压和表面水氧化活性进行检测，解耦了光电催化水分解过程中错综复杂的电荷转移步骤与催化反应

步骤，发现了全新的表面催化反应促进的电荷转移机制。团队通过定量关联揭示，这种全新的电荷转移机制

引起的光催化剂表面与溶液之间的电势差是界面电荷转移的本质驱动力，且这种驱动力与界面电荷转移速率

具有线性规律。进一步深入研究发现，这种线性规律对光生少子界面电荷转移和利用具有普适性，区别于

Bulter-Volmer理论描述的电催化过程电压与界面电荷转移速率之间的指数规律。其内在原因是在光电催化

过程中光照和外加偏压只是改变参与反应的电荷浓度，不改变参与反应的表面电荷的能量和反应坐标。这些

结果建立了对光催化界面电荷转移理论的全新认识。

　 　 相 关 研 究 成 果 以 “Linking photoinduced surface potential difference to interfacial charge

transfer in photoelectrocatalytic water oxidation”为题，于近日发表在《美国化学会志》（Journal of

the American Chemical Society）上。该工作的第一作者是陈若天副研究员和博士研究生张德云与王子

https://www.nature.com/articles/s41586-022-05183-1
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芫，通讯作者是李灿院士和范峰滔研究员，上述工作得到了国家重点研发计划、国家自然科学基金委“人工

光合成”基础科学中心、中科院稳定支持基础研究领域青年团队计划、我所创新基金等项目的支持。(文/图

陈若天、张德云)

　 　 文 章 链 接 ：  https://pubs.acs.org/doi/10.1021/jacs.2c12704

(https://pubs.acs.org/doi/10.1021/jacs.2c12704)
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