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1.项目名称：光生电荷分离与利用协同提升机制及水处理应用基础研究
2.主要完成人：侯阳，杨彬，雷乐成，李中坚
3.主要完成单位：浙江大学
4.提名等级：2023年度中国颗粒学会自然科学奖一等奖
5.项目简介：
合成化工类有机废水由于含有大量的杂环类化合物，成分复杂、毒性大，难以被废水生物处理技术有效去除，而化工有机废水物化处理技术中的光电催化技术被认为是控制这类污染物最具前景新技术之一。但是，量子效率低是目前制约该技术在化工领域应用的主要问题。总体量子效率主要受限于光生电荷较低的分离传输效率及其向表面迁移过程中较低的利用效率。因此，如何提高光生电荷的分离传输效率以及表面利用效率是亟待解决的关键科学问题。该项目针对上述问题展开研究，提出了高能量效率转换过程中基于关键高效复合光电极材料的结构设计原理，包括高速电荷输运结构的有效构筑、高密度异质结界面内建电场结构的有效调控、高本征表面电子组态结构的有效调变策略，为开发高效光电催化降解污染物协同制氢材料提供了理论指导。主要科学发现如下：（1）提出了结构设计强化体相光生电荷高效传输的新思路，发展了具有“高定向有序结构”的1D TiO2纳米管基阵列、1D柔性树枝状Co-doped Fe2O3纳米棒基阵列和2D氮缺陷C3N4纳米片基气凝胶等材料，克服了传统光催化剂光生电荷传输路径复杂、传能传质效率低难题，实现了体相内光生电荷的高效传输，建立了电极形貌微纳尺度结构的调控方法，阐明了有序结构促进电荷定向传输的作用机制，具有特定表面微结构电极的光电催化降解活性比对应传统光催化材料提高了2.92倍。（2）提出了界面调控强化光生电荷高效分离的新方法，开发了具有“窗口效应”的1D Fe2O3基核-壳纳米棒异质结阵列、2D C3N4基层状异质结纳米片和3D C3N4基树枝状纳米片异质结阵列等材料，揭示了能带结构调控促进异质结界面间的光生电荷传输机制及增强太阳光能吸收的作用原理，实现了对异质结构界面处内建电场的精准调控，提高了光生电荷的分离效率，异质结电极的太阳能光电转化效率和光电催化降解速率，比对应非异质结材料分别提高了5.89倍和365-625%。（3）提出了表面调变强化光生电荷高效利用的新策略，构筑了具有“能级结构匹配”的纳米碳限域Co-Nx|P、碳纳米片镶嵌氮-硫双配位单原子镍和原子级分散Ni-N锚定多孔纳米碳包覆金属Ni颗粒等助催化剂，阐明了助催化剂表面电子组态特质及能级结构对光生电荷高效利用的增强机制，建立了助催化剂表面电荷分布与反应动力学特性之间的相关关系，整合助催化剂光电极的光生电荷利用效率比对应未担载光电极相比提高了6.5%，实现了阴阳极光电催化降解有机污染物协同制绿氢。
本项目研究成果在Angew. Chem. Int. Ed., Nat. Commun.等期刊上共发表SCI论文40篇，累计他引5172次，单篇最高他引641次，均篇他引129次，13篇ESI高被引论文，1篇入选中国百篇最具影响国际学术论文，授权发明专利10项并转化2项；研究成果多次被Chem. Rev.等综述期刊亮点报道，获得了欧洲科学院院士Qiang Xu、英国皇家科学院院士Jeremy J. Baumberg、中国科学院院士李亚栋等著名学者的正面评价；项目第一完成人入选科睿唯安全球高被引科学家，全球前2%顶尖科学家榜单，英国皇家化学会会士，获得国家优青基金，浙江省杰青基金，浙江省千人计划入选者，侯德榜化工科学技术青年奖，中国产学研合作创新奖，中国化工学会科学技术奖，中国石化联合会青年科技突出贡献奖，全国优博论文提名奖，担任Nano-Micro Lett.和CEJ Adv.期刊副主编，中国工程院院刊《Engineering》期刊青年通讯专家等。
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