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太阳能光催化分解水气泡动力学研究进展

郭烈锦,曹振山,王晔春,张博,冯雨杨,徐强

(西安交通大学动力工程多相流国家重点实验室,710049,西安)

摘要:太阳能光催化分解水制氢中的气泡动力学,涉及多物理场和光催化反应之间的相互作用,相
比传统的沸腾换热和电解水领域气泡动力学更加复杂且具有独特性。本文从光催化分解水基本原

理出发,综述了催化剂表面气泡成核生长动力学规律及其行为调控的研究进展。对于光催化分解

水的气泡成核尺度和过饱和度,可以通过经典成核理论估算,然而受现有测试方式的制约,尚无法

同时获取高空间和高时间分辨率的成核过程信息。对于催化剂表面气泡的生长规律,通常可由惯

性控制、扩散控制和化学反应控制3种机制进行描述,而决定气泡生长控制机制的关键是有效反应

表面与气泡尺寸的相对大小。为了有效降低气泡覆盖对光催化反应系统带来的负面影响,可通过

添加表面活性剂、调节催化剂表面结构和润湿性为主的被动调控方式,以及施加外部流场、声场、磁
场和周期性光照为主的主动调控方式,对气泡行为进行定向调控加以实现。当前研究面临的主要

挑战是揭示光催化分解水过程中复杂物理场作用下的相间作用和能质输运机理,从而为未来低成

本、高效利用太阳能光催化分解水制氢应用提供指导。
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Abstract:Thebubbledynamicsinsolarphotocatalytichydrogenproductioninvolvestheinterac-
tionbetweenmultiplephysicalfieldsandphotocatalyticreactions,whichisuniqueandmorecom-
plicatedthantheclassicbubbledynamicsinthefieldofboilingheatexchangeandwaterelectroly-
sis.Basedonthebasicprincipleofphotocatalyticwatersplitting,thispaperreviewstheresearch
progressinthedynamicsofbubblenucleationandgrowthonthecatalystsurfaceandtheregula-
tionofbubblebehavior.Thescaleandsupersaturationofbubblenucleationforphotocatalyticwa-
tersplittingcanbeestimatedbytheclassicalnucleationtheory,however,theinformationofbub-
blenucleationprocesswithhighspatialandtemporalresolutioncannotbeobtainedsimultaneous-
lyyetduetotheconstraintsofexistingtestingmethods.Forthebubblegrowthonthecatalyst
surface,itcanusuallybedescribedbythreemechanisms:inertiacontrol,diffusioncontroland
chemicalreactioncontrol,andthekeytodeterminethebubblegrowthcontrolmechanismisthe
relativesizeoftheeffectivereactionsurfacetothebubblesize.Thenegativeimpactofbubble
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coverageonthephotocatalyticreactionsystemcanbeeffectivelyreducedbydirectionalregulation
ofbubblebehavior,includingpassiveregulationmethodsbasedontheadditionofsurfactantsand
modulationofcatalystsurfacestructureandwettability,andactiveregulationmethodsbasedon
theapplicationofexternalflowfield,acousticfield,magneticfieldandperiodicillumination.The
primarychallengesofcurrentresearcharetorevealthemechanismsofinterphaseinteractionsand
energy-masstransportundertheactionofcomplexphysicalfields,therebyprovidingguidancefor
futurelow-costandefficientsolarphotocatalytichydrogenproductionapplications.
Keywords:solarhydrogenproduction;photocatalyticwatersplitting;photoelectricconversion;

bubbledynamics;behaviorregulation

  21世纪以来,随着煤炭、石油、天然气等传统化

石能源的不断消耗和全球二氧化碳排放量的不断增

加,开发可再生和清洁能源迫在眉睫[1]。未来我国

能源技术发展的主要目标为化石能源的清洁、低碳、
高效利用和可再生能源的大规模、低成本、高效利

用[2]。氢能作为一种理想的清洁能源,具有很大的

能量密度,在长期储能和使用燃料电池的移动装置

方面显示出巨大的潜力。氢能作为能源消耗后的唯

一产物是水,且用来制氢的原料水便于获取。从化

学热力学角度来看,水分解为氢和氧的反应是非自

发的上坡反应,需要消耗极大的能量。直接电解水

制氢是一种十分成熟的技术,但由于其耗电量巨大,
成本 过 高 而 不 够 经 济[3]。1972 年 Fujishima和

Honda[4]在Nature杂志上首次报道了通过TiO2 单

晶电极实现光催化分解水制氢,开创了多相光催化

氧化反应技术应用的研究,极大地促进光催化的迅

速发展。在过去的几十年中,人们开发了各种光催

化材料,在紫外光和可见光照明下将水分解成 H2
和O2,并实现了较高的量子效率[5]。太阳能是最为

丰富的可再生能源,太阳一年向地球辐射的能量约

为5.5×1026J,是目前人类全年消耗能量总和的1
万倍[6]。利用太阳能光催化分解水制取氢能,是一

种可持续开发的解决能源问题的合理途径[7]。因

此,太阳能光解水制氢以其低成本、无污染、易于规

模开发等诸多优势,成为实现“太阳能-氢能”系统中

最具应用前景的方式之一。
对于太阳能利用中的光催化问题,其目标是提

高太阳能转化为化学能的光能转换效率,以期获得

应用价值。光催化剂表面气体产物的传递与分离涉

及固-液界面结构、反应体系溶液性质及多物理场作

用的复杂过程,直接影响体系的传热传质速率,是制

约光催化反应效率的关键步骤[8]。从能量转化与利

用的全局过程来看,如何降低光电转化过程中的不

可逆损失、促进气体产物的产生与分离过程,是整个

光催化制氢的核心科学问题。因此,对光催化剂表

面气泡动力学机制开展系统的研究不仅有助于理解

光解水制氢过程复杂物理场作用下相间作用和能质

输运,而且能够深化对气液相变过程的多相流动现

象的认识,具有重要的应用价值和科学意义。

1 光催化分解水中的气泡现象

1.1 光催化分解水的基本原理

光催化反应是只有在激发光和催化剂同时作用

下才会发生的反应[3]。TiO2 具有较强的氧化能力,
同时具备化学稳定性、长耐久性、无毒性、低成本等

优点,是最先被发现作为光催化分解水的半导体材

料,也是目前研究和应用最广泛的光催化剂[4]。光

催化分解水首先要满足半导体禁带宽度大于水的分

解电压,同时还必须满足导带底的电势比水的还原

电位更负以生成H2,价带顶的电势比水的氧化电位

更正以生成O2[9]。在TiO2 催化剂表面产生的光生

电子与空穴相伴而生且数量相同,两者一旦接触就

会直接发生简单复合并产生热能,导致光子利用率

降低,不能够有效分解水[10]。
实际情况中,催化剂表面电子空穴发生复合的

概率要远大于发生分解水的概率。因此,更有实际

意义的过程应该是,光生电子和空穴分别在催化剂

表面发生还原半反应和氧化半反应生成氢气和

氧气。

2H++2e-→H2 (1)

H2O+2h+→2H++12O2
(2)

  半导体光催化剂表面光催化分解水机理如图1
所示。图中,CB、VB分别是半导体的导带和价带;h
是普朗克常数,ν指激发光的频率,hν代表一个光量

子的能量。
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图1 半导体光催化分解水的机理[10]

Fig.1 Mechanismofphotocatalyticwatersplitting[10]

在TiO2 的三种晶型中,锐钛矿表现出较高的

活性。锐钛矿TiO2 的禁带宽度约为3.2eV,其对

应的吸收波长为387.5nm,光谱响应范围窄,只能

利用占太阳频谱范围4%~5%的紫外光部分,而
TiO2 量子效率不超过20%,因此对太阳能的利用

效率不足1%,极大地限制了对太阳能的有效利

用[11]。为了增强光催化剂对可见光的响应,产生尽

可能多的光生载流子,研究人员通过离子掺杂、固溶

体控制能带结构、染料敏化、开发新型单相可见光催

化剂等方法来缩小材料的禁带宽度[12-14],或采用负

载助催化剂、半导体复合以及表面微观形貌的调控

等方法,降低光生电子-空穴对的复合几率,增强光

生电子迁移到催化剂表面的能力[15-17]。Liu等[18]通

过制备高产氢活性的Cd1-xZnxS固溶体,在425nm
处实现高达43%的表观量子效率。光照方式也会

影响催化剂表面光生电子空穴的分离效率,如悬浮

型反应体系由于催化剂颗粒能在反应液中均匀分

散,具有较大的比表面积充分接受光照并接触反应

液,表现出较高的催化活性[19]。粉末悬浮体系在热

力学上属于不稳定体系,催化剂颗粒容易发生聚集

沉降,在 使 用 后 难 以 与 反 应 溶 液 进 行 分 离 并 回

收[20]。固定催化剂体系可以在很大程度上解决催

化剂颗粒难以回收的问题,但由于催化剂固定后导

致整体催化剂的比表面积降低,使得催化剂表面受

光照面积有限,电子空穴之间的复合概率相对较高,
量子效率较低。如果将催化剂固定在导电基底上作

为工作电极,通过外加偏压或电流的方式迫使光生

电子向对电极转移,能够促进光生电子与空穴的分

离,这种方法称为光电催化方法[21]。光电催化分解

水系统不但能够解决催化剂的固定与回收问题,还
可以降低光生载流子的复合,同时使氢气和氧气分

别在阴极和阳极上产生,如图2所示。

图2 光电催化分解水系统示意图

Fig.2Schematicofphotoelectrocatalyticwatersplitting
system

1.2 光催化分解水气泡现象

光催化体系内气体产物的传递与分离过程主要

以气泡析出的形式进行。气泡产生的基本过程如图

3所示:半导体光催化剂吸收有效激发光产生自由

电子和空穴,与水发生氧化还原反应生成氢气和氧

气[22];随后,产生的气体以分子形式溶解于固相材

料表面附近的液体中,溶解气体沿垂直于电极方向

出现浓度梯度[23];催化剂表面气体分子间的碰撞加

剧,当液体中的气体分子处于局部临界过饱和状态

时,系统会克服固液相间的表面能形成新的相界面,
以气泡的形式在固相材料表面析出[24];表面化学反

应产生的气体分子不断地溶解于溶液中,并向主体

溶液扩散,同时溶液中的气体分子向气泡表面迁移,
到达气泡的气液界面层,经过界面层的吸附和解吸

附过程后,到达气泡内部[25];气泡不断地获取气体

分子而膨胀长大,最终在浮力作用下脱离催化剂材

料表面。
作为光解水反应中的相变过程,气泡的成核生

长反映了光催化剂界面反应与产物输运的耦合关

系,蕴含了光催化剂固相、溶液本体以及产物气相三

者之间的相间作用输运机理。气泡作为表面化学反

应的副产物,其动力学过程相比光子通过聚光器、反
应器和反应溶液的传输过程、光催化剂中的电荷激

发、分离和转移过程以及包括吸附、化学反应和解吸

附的表面催化过程慢得多[26]。因此,对于光催化分

解水过程,催化剂表面的气泡动力学过程成为总反

应的限速步骤。较慢的传质过程会导致氢氧分子在

水溶液中聚集,从而导致严重的逆反应。气泡的生

长、脱离及运动过程有利于反应器内电解质的流动

循环,强化传热传质过程[27]。因此,深入研究催化

剂表面气泡动力学特性,对于优化催化剂表面结构

设计、提高量子产率和增强体系内的能质输运过程

具有重要意义。
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图3 光催化分解水系统气体析出过程[26]

Fig.3Gas-evolvinginphotocatalyticwatersplittingsystem[26]

2 光催化分解水气泡动力学研究内容

气泡动力学主要研究气泡在液体中或者液固界

面的成核、生长、脱离和运动的规律[28-29]。开展光

催化分解水气泡动力学研究对于光催化制氢中的气

液两相流动传热传质过程具有重要意义[30]。而光

催化剂表面的气泡动力学特性受催化剂表面结构和

反应体系溶液性质影响,涉及光辐射场、温度场、流
场和光催化反应等多物理场作用,相比传统的沸腾

换热和电解水领域气泡动力学更加复杂[31-32]。在

实际研究中,大量气泡的成核、生长、脱离等过程会

同时发生,实验中很难将它们分开研究。如果假设

这些过程之间没有很强的耦合,单独对每个过程进

行研究无疑是方便的。

2.1 气泡成核

2.1.1 气泡成核理论

气泡核是指气体在溶液中最初以气相聚集的地

方,成核过程是气泡形成的第一步,通常采用经典成

核理论来描述[33]。在溶液中形成气泡所需的自由

能来源于形成气液界面的表面自由能和形成体积气

相的体积自由能,由于体积自由能与表面自由能随

气泡半径的变化方向相反而产生自由能垒[34]。该

能垒的峰值与气泡成核的活化能相对应,发生在临

界气核半径处,称为临界成核自由能,如图4所示。
图中,ΔGsurf代表表面自由能,ΔGsurf~R2 代表表面

自由能正比于气泡半径;ΔGHom 代表均相成核自由

能;ΔG*
Hom 代表临界均相成核自由能;ΔGHet 代表异相

成核自由能;R 为气泡半径,ΔG 为吉布斯自由能变

化。触发气泡成核所需的自发相变是一个需要极端

条件的高度活化过程[35]。当亚稳态的均相液体体系

中的物理参数发生变化,使液相具有了足以形成气泡

的活化能,会产生自发的分子传递过程,进而在液相

内部形成新的气体相,称为均相成核过程[36]。均相

成核过程的气泡临界成核自由能表示为

ΔG*
Hom =16π3

σ3
pG-pL  2

(3)

图4 气泡成核过程的吉布斯自由能变化[34]

Fig.4Gibbsfreeenergychangeduringbubblenucleation[34]

  可见,降低气液界面张力σ以及增大气核内外

压力差(pG-pL)能够降低气泡成核自由能,促进气

泡成核。对于在电极表面产气的过程,析出的气体

在很短的距离内输运,成核可能发生在固-液界面

上,在非均质情况下成核的过程称为非均相成核或

异相成核。异相成核特性与成核表面特性紧密相

关[37],其成核自由能是在均相成核自由能的表达式

上乘以影响因子S(ϕ,θ)。由于S(ϕ,θ)总是小于1,
因此异相成核比均相成核所需克服的自由能低[38]。
即在相同的外部条件下,会优先发生异相成核。

4
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本课题组[39]基于气泡成核前后的亥姆霍兹自

由能变化,发展了过饱和浓度驱动气泡成核的热力

学模型,计算得到的气核空间尺度为10nm量级;证
实了当一维纳米结构的径向尺寸小于10倍临界气

核尺寸时,凹表面上气泡成核自由能小于凸表面,气
泡优先在管内壁面析出;当径向尺寸大于10倍临界

气核尺寸时,气泡成核临界自由能趋近于平面成核

自由能,此时表面亲疏水性起主要作用,如图5所

示。图中:D 为纳米棒直径;(PG-PL)为气核内外

压力差,VG 为气相体积,γGL为气液相界面张力,AGL

为气液相界面面积,ASG为固气相界面面积;L代表

气泡中心o'到坐标原点o的距离,Rt 为纳米管半

径,γGL 为表面张力,PL 为气核外压力,θ为气固壁

面接触角,δ为水溶液中溶解气体的过饱和度。因

此,增加一维纳米凹表面结构,适当降低一维纳米

管结构等凹表面结构的曲率半径以及适当增大一

维纳米棒结构的曲率半径,可以有效促进气泡成

核速率。

(a)纳米管阵列TiO2 薄膜表面形貌

   
(b)非均相成核热力学模型

(c)纳米管内壁成核的成核自由能随气泡半径变化 (d)临界成核自由能随接触角的变化

图5 TiO2 纳米管阵列薄膜表面成核机理[39,69]

Fig.5NucleationmechanismonthesurfaceofTiO2nanotubearrayfilms[39,69]

2.1.2 气泡成核测试

由于临界气泡核处于化学热力学平衡状态,气
泡成核总是在过饱和状态下发生[40]。对于静止液

体中的光/电催化转化过程,气泡核在电极上的过饱

和气体浓度边界层内形成[41]。在较低过饱和度时,
临界成核自由能足够大,气泡核不易达到临界半径

并长成稳定的气泡。相反,较大的过饱和度有助于

降低临界半径,促进成核[42],如图6(a)所示,图中,

rnb 为纳米气泡的半径,rcrit为纳米气泡的临界半径。
文献中对成核过饱和度的估计下限小于10,而上限

超过1000[43-45]。在气体演化电极上成核所需的溶

解气体过饱和度的测量一直是气泡研究的难点。一

方面,由于成核的随机性及其对反应条件的强烈依

赖,测量结果重复性差;另一方面,在宏观电极表面

上存在大量成核位点,多个成核过程的相互影响会

增加测量的难度。近些年,White课题组发展了一种

基于纳米电极研究气泡成核的方法[43,46-47],可将电极

上成核的气泡数量控制到一个单位。经测量,气泡成

核时电极表面的H2 临界浓度约为0.25mol/L,过饱

和度约为310[43]。初始气泡核与电极表面的接触角

为150°,内含35~55个 H2 分子[48]。Zhou等[49]基

于同步加速器的扫描透射X射线显微镜(STXM)
方法测试了单个氧纳米气泡周围的溶解氧浓度为

30~40g/L,过饱和度约为3580~4770。
气泡成核是瞬间(10-6~10-3s)完成的微观

(10-9~10-6m)过程,对成核过程的瞬态原位观测

5
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是当前研究的重点和难点。电解水与光催化体系下

气泡成核的热力学原理相同,都是由电极表面溶解

气体分子浓度过饱和而触发相变。但由于两种体系

下的分解水反应原理不同,气泡成核测试所需克服

的困难也不相同。电化学体系下,需要搭建电路来

维持分解水反应,在成核检测中往往需要制备微纳

尺度电极和构建微尺度电路。German等[42]利用高

精度电化学系统测试了电解水Pt纳米圆盘电极上

氢气泡的成核过程,获得纳米气泡的成核时间为

100μs以内。Liu等[44]利用原位透射电子显微镜

(TEM)研究了电解水金电极表面氢气析出的早期

阶段,受限于拍摄时间分辨率0.33s,只捕捉到了

100nm量级的气泡核尺寸。Zhang等[50]基于同步

加速器的扫描透射软X射线显微镜(STXM)研究

了材料表面纳米气泡的形成过程,获得了15nm时

空间分辨率,但其时间分辨率仅为1s。Li等[51]使

用暗场显微镜(DFM)研究了单个Pd-Ag纳米板上

生成氢气泡的过程,实现了50ms的时间分辨率及

100nm的空间分辨率。光催化体系下,半导体催

化剂材料受激发光辐照分解水而产生气体。因此

在成核检测过程中,可以直接在单颗粒材料表面

观测成核过程,反应装置相对简单。但在可视化成

(a)高精度电化学系统[42]

 
(b)电化学发光显微镜[52]

 
(c)表面等离子体共振显微镜[53]

(d)原子力显微镜[54]

 
(e)扫描透射软X射线显微镜[50]

 
(f)原位透射电子显微镜[44]

(g)暗场显微镜[51] (h)结合电化学及高速显微可视化[39] (i)全内反射荧光显微镜[56]

图6 气泡成核测试

Fig.6 Measurementsofbubblenucleation
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核检测过程中,需要对检测光和激发光进行分离。

Ma等[52]使用电化学发光(ECL)显微镜,在单纳米

颗粒上直接监测空心氮化碳纳米球上纳米氢气泡的

演化过程,获得了500nm空间分辨率和1s时间分

辨率的测试精度。Fang等[53]使用表面等离子体共

振显微镜观测单个CdS纳米颗粒的间歇光催化活

性,成功识别到气泡的成核现象,测试空间分辨率和

时间分辨率分别为300nm和10ms。Shen等[54]利

用原子力显微镜(AFM)研究了光催化过程TiO2 涂

层表面纳米氢气泡的形成过程,获得了最小10nm
的气泡图像,时间分辨率为1s左右。Su等[55]采用

荧光染料原位标记光催化过程中生成的纳米氢气

泡,利用超分辨率荧光显微镜实时观测到纳米气泡的

生成和消失过程,实现40nm空间分辨率和4.5ms
时间分辨率的测量。Chan等[56]应用全内反射荧光

显微镜(TIRF)测试了溶剂交换过程中纳米气泡的

形成过程,实现了230nm的空间分辨率和50ms的

时间分辨率。Yang等[57]和本课题组[39]结合电化

学方法及高速显微可视化手段,通过对电化学信

号和高速图像的分析实现气泡成核初始过程微秒

和微米量级的测试。综上,受现有测试方式的制

约,尚无法实现对气泡成核过程同时进行高时间

分辨率和高空间分辨率的测试。

2.2 气泡生长

气泡成核后,会消耗周围大量的过饱和溶解气

体,从而快速生长起来[60]。气泡的生长实际上是一

个与周围液体进行动量、热量以及物质交换的传递

过程。Perera等[61]使用扫描电化学探针方式识别

单催化位点氢气泡的演化过程,如图7(a)所示。作

者认为气泡的演化导致电流的周期性变化,其中电

流的急剧变化对应气泡的初始成核状态,电流下降

对应气泡生长过程,当气泡脱离电极表面后电流再

次上升。Zhao等[62]对纳米电极进行电位扫描过程

中,发现了类似的电流波动现象,进而通过电流波动

特性识别纳米气泡的演化过程,如图7(b)所示。

Yang等[57]在恒电位极化电解水实验研究中,指出

气泡成核对应电流极大值,而在生长过程中电流减

小并保持在较低值,气泡脱离之前电流再次上升,并
在脱离时刻再次达到极大值。Leenheer等[60]在测定

不同光照强度下的光电催化分解水速率过程中,同样

发现了气泡演化过程与光电流之间存在对应关系,如
图7(c)所示,图中A~F 为气泡生长的全过程。Hu
等[63]在研究光电催化分解水TiO2 一维纳米阵列光

电极表面气泡动力学时,发现在恒电位极化下,气泡

在生长过程中光电流保持相对较高的数值,在发生脱

离后光电流降低,气泡成核时光电流迅速上升。这是

因为,一维纳米阵列结构表面产生毛细吸液作用,在
气泡底部形成具有反应活性的芯吸微液层[59]。微液

层维持光催化剂表面气泡覆盖区域的光解水反应,气
体产物通过微液层向气泡传质,从而降低气泡覆盖对

光催化反应的阻碍作用,如图7(d)所示。

(a)扫描电化学探针法测试氢气泡演化过程[61]

(b)电位扫描识别电解水纳米气泡演化过程[62]

(c)电化学和显微高速成像识别光电分解水电

极表面气泡生长过程[57,60]

(d)TiO2 一维纳米阵列光电极微液层机理示意图[59]

图7 气泡生长测试

Fig.7 Measurementsofbubblegrowth
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  目前对于电化学分解水过程的气泡生长规律的

描述主要有三种机制:惯性控制生长、扩散控制生长

和化学反应控制生长机制。三种机制都可以表示为

气泡直径与生长时间的经验关系式

d(t)=αtβ (4)
式中:α为生长系数;β为时间系数[40]。惯性控制生

长发生在气泡成核生长初始阶段,且持续时间很短,
时间系数β=1[64-65]。类似于沸腾汽泡的等温生长阶

段[28],气泡在内、外压力差的作用下迅速长大,直径

生长速度主要取决于气泡界面“推动”周围液体的能

力,而不依赖于气体产物进入气泡中的速率。对于扩

散控制机制,气泡生长动力学可以参考无限不可压缩

流体中球形气泡的生长过程,时间系数β=0.5[66]。对
于化学反应控制的生长机制,意味着通过扩散进入主

体溶液的损失很小,较大的浓度梯度驱动几乎所有产

生的气体产物直接进入气泡,气泡体积随时间线性变

化,对应的时间系数β=1/3[57]。Wang等[32]基于Fick
定律、表面更新理论和法拉第定律,证明了TiO2 光电

极表面电解水和光电分解水氧气泡的主要生长过程

时间系数β为0.5和0.33,分别对应扩散作用控制

和表面化学反应控制,如图8(a)所示。
实际上,气泡在一个完整的演化周期中,往往会

经历不同的生长阶段。Raman等[67]在研究恒电流

条件下环状铂电极表面电解氢气泡的生长动力学

时,发现气泡随时间生长经历了从压力驱动到化学

反应驱动的平稳过渡,如图8(b)所示。对于电解水

微电极表面的气泡生长过程,Matsushima等[68]发

现随着氢气泡的生长,气泡诱导对流在溶解气体扩

散过程中起主要作用,气泡生长受微观对流效应与

产气效率之间的平衡控制,并最终转为由表面化学

反应控制。Sakuma等[65]发现微电极表面氧气泡的

生长依次经历了从溶解气体过饱和层内惯性控制的

成核和生长、扩散控制的快速生长到化学反应控制

的稳定生长阶段,时间系数经历1到0.5到0.33的

转变。陈娟雯[69]在研究光电催化分解水中的气泡

生长过程时,发现在初始成核的100ms内气泡生长

受惯性控制,在100ms后受表面化学反应控制,如
图8(c)所示。Cao等[70]将光电催化分解水过程的

气泡生长划分为三个阶段:气泡成核4ms之内为惯

性控制阶段,4~30ms为从扩散控制到表面化学反

应控制的过渡阶段,30ms之后为受表面化学反应

控制的主要生长阶段。决定气泡生长控制机制的关

键是有效的反应表面与气泡直径的相对大小[64]。
因此,可以通过控制反应表面与气泡直径的相对大

小,实现气泡生长模式的转变。

(a)扩散控制/化学反应控制生长机制[32]

(b)电解水环状铂电极表面气泡生长规律[67]

(c)TiO2 纳米阵列光电极表面气泡动力学规律[69]

图8 光/电催化分解水气泡生长机制

Fig.8 Bubblegrowth mechanisminphoto/electrocatalytic

watersplitting

2.3 气泡脱离

气泡生长到一定大小之后,在各种力的协同作

用下失去稳定,从生长壁面脱离进入主流液体,此时

对应的直径即为气泡脱离直径。由于气泡在生长后

期直径增长速率较慢,气泡的脱离直径直接决定了

气泡在电极表面的附着时间和传质面积。同时,气
泡的脱离和上升诱导的强制对流作用也对电极附近

及 主 体 溶 液 中 的 传 质 换 热 过 程 产 生 重 要 的 影

响[71-72]。因此,气泡的脱离直径是表征气泡动力学

过程的重要参数。
目前,主流的做法是通过建立受力平衡模型来

预测气泡的脱离直径[73]。其中促使气泡脱离的力

称为正向作用力,阻止气泡脱离的力称为反向作用

力,当正向作用力大于反向作用力时,气泡发生脱

离[74]。对于在水平壁面生长的气泡,其净作用力方

8
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向与壁面垂直。在正常重力条件下的两相流动中,
浮力在气泡动力学中占主导地位,通常被认为是导

致气泡脱离的主要原因[71]。Fritz[73]认为在水平加

热面上以接触角θ生长的气泡主要受浮力和表面张

力的控制,给出了著名的Fritz脱离直径预测公式

db =0.0208θ σ
(ρL-ρG)g

(5)

  实际上,气泡在生长过程并非处于静止状态,而
是既有重心向上的运动,也有体积膨胀的径向运动。
因此,在随后的许多文献中报道的气泡脱离直径测

量值与使用Fritz预测模型得到的预测值偏差很大。

Karri[75]认为气泡除了受到浮力和表面张力,还会

受到形变阻力、惯性力和压差力的影响,指出表面张

力是阻止气泡脱离的主要受力。如果气泡与表面之

间接触角很小,表面张力可以忽略不计,气泡将会很

快脱离,这与事实不符,因此需要考虑其他阻止气泡

脱离的受力。Zhang等[74]在研究沸腾过程中柱状

微结构加热表面的气泡动力学时,在 Karri模型的

基础上,引入了温度 Marangoni力FMT的影响,并认

为 Marangoni力属于阻止气泡脱离的力。该模型

在中、高热流密度区获得的气泡脱离直径预测值与

实验值吻合很好。Hossain等[76]在研究不同尺寸微

电极上温度 Marangoni效应对气泡生长的影响时,
发现随着电极尺寸的增大,Marangoni力的作用由

阻止气泡脱离变为促进气泡脱离。Bashkatov等[77]

指出同时考虑电场力和温度 Marangoni力对电解

水微电极表面氢气泡脱离的预测会更为精准。本课

题组[78]在研究TiO2 光电催化分解水电极表面气泡

脱离特性时,发现气泡的脱离直径随光照强度的增

加而增加。光热效应在气泡界面引起温度 Ma-
rangoni对流,光解水反应产生的溶解气浓度梯度引

起浓度 Marangoni对流,二者共同减缓气泡的脱

离[79-80]。由于在低电压条件下,电场力远小于浮力

的量级,可以忽略不计,因此,光电催化分解水电极

表面气泡上的主要作用力包括浮力Fb、惯性力Fi、
表面张力Fs、压差力Fp、Marangoni力FM 和剪切阻

力Fd,得到以下受力平衡模型

Fb+Fp +Fi=Fre+Fs+FMT+FMC (6)

  该力平衡模型修正了光照作用下气泡的脱离判

据,对光电催化分解水过程光电极表面的气泡脱离

直径获得了较为准确的预测结果,如图9所示。图

中,T和c分别为温度和溶解气体浓度,db为气泡直

径,dcontact为接触线直径,θ为接触角。

(a)气泡受力分析模型

(b)脱离直径模型预测结果

图9 光电催化分解水电极表面气泡脱离直径预测结果[78]

Fig.9Predictionofbubbledetachmentdiameteronphoto-
electrodesurfaceduringPECwatersplitting[78]

气泡脱离频率f是表征气泡动力学的另一个关

键参数,定义为气泡演化周期的倒数。气泡演化周期

包括气泡成核等待时间tw(上一个气泡脱离至下一个

气泡成核之间的时间)和气泡生长时间tg(气泡从成

核开始至脱离之间的时间)。在沸腾换热领域,多数文

献[81]将气泡脱离频率f和脱离直径db 进行关联

dn
bf=constant (7)

  Ivey[82]通过实验得到了气泡脱离频率和脱离

直径在水动力区、过渡区和热力学区的关联式。在

水动力区,浮力和阻力为主要作用力,指数n=0.5;
在过渡区,浮力、阻力和表面张力大小相当,n=
1.5;在热力学区,热力学条件主导气泡生长脱离,

n=2。Malenkov[83]针对全区域提出了一个关联式,
即脱离频率和脱离直径的乘积等于由气泡速度、热
流密度和工作流体的热物理性质组成的量。Hazi
等[84]采用数值方法证明了非均质沸腾中气泡脱离

频率随气泡静态接触角指数增长。在电解水过程

中,Fernández等[85]发现气泡脱离频率与气泡尺寸

和产氢速率呈负相关,表面活性剂浓度和磁场强度

也会影响气泡脱离频率。本课题组发现光电分解水

过程中TiO2 光电极表面的气泡脱离频率随激发光
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功率的增加而降低,随恒定偏压的增加而增加。因

此,综合考虑气泡脱离直径、气液界面张力、流体热

物性和反应条件等参数,可以建立较好的气泡脱离

频率预测模型。
目前在沸腾换热和电解水领域,对气泡动力学

已经开展了广泛而深入的研究,这为研究光催化分

解水气泡动力学提供了很多参考。但是,光催化过

程中的气泡动力学规律和涉及的物理过程更加复杂

且具有独特性。光催化剂电极具有特殊表面结构及

性质,激发光的辐照对浓度和温度分布具有显著影

响,这些都与沸腾和电解水过程有着本质区别。三

种体系下气泡动力学特性的对比如表1所示。

表1 不同体系气泡动力学特性对比

Table1Comparisonofbubbledynamiccharacteristicsindifferentsystems

特性 沸腾 电解水 光催化分解水

相间作用 异相成核 异相成核 异相成核

驱动力 液相过热度 液相过饱和度 液相过饱和度

物理过程 液相受热导致相变形成气相
电 催 化 反 应 产 生 气 体 分 子 形 成

气相

光能导致光催化反应产生气体分

子形成气相

气泡成分 水蒸气 氢气/氧气 氢气/氧气

能质传输 涉及热能与物质的传递 涉及热能、化学能及物质传递
涉及热能、化学能、光能及物质的

传递

气泡作用 微液层蒸发,微对流影响传热系数
气泡覆盖降低传质面积,微对流影

响传质系数

气泡影响光能分布和吸收,覆盖作

用降低传质面积,微对流影响传质

系数

生长规律

惯性控制阶段r= 2Δp
3ρL  0.5t

传热控制阶段r=2CS(αlt)0.5

加热壁面附近

r= 12
π φ+

1
π

(λρc)w
(λρc)w+ (λρc)l Jα λlt

惯性控制阶段r= KHδc
6ρL  

0.5

t

扩散控制阶段r=C(Dt)0.5

反应控制阶段

r= 3IRgT
8πFp  

0.33

t0.33

惯性控制阶段r= KHδc
6ρL  

0.5

t

扩散控制阶段r=C(Dt)0.5

反应控制阶段

r= 3IRgT
8πFp  

0.33

t0.33

气泡脱离

影响因素

各相物性、热流量、壁温以及换热

表面亲疏水性

各相物性、反应速率、反应表面亲

疏水性和极化条件

各相物性、反应速率、反应表面亲

疏水性和光照条件

气泡尺寸 10-3~10-2m 10-9~10-4m 10-9~10-4m

生长时间 10-2~10-1s 10-3~102s 10-3~102s

3 光/电催化分解水气泡行为调控

气泡作为分散相在液体中的动力学行为及其与

相界面之间的相互作用,对整个体系的质量传递和

催化反应效率具有重要影响。在电解液中,气泡会

降低电解液的有效导电性,产生欧姆过电位[86]。在

电极表面,气泡会减小有效反应面积,导致电流密度

不均匀,增加电极极化率,从而增加反应过电位[87]。
此外,界面处产生的气泡会覆盖部分光催化反应活

性位点,气泡界面的存在还会引起光反射和散射而

造成辐射损失,降低光化学反应器的性能。同时,气
泡的演化也可以降低电解液中气体产物的过饱和

度,从而降低浓差过电位[88]。气泡在生长脱离过程

中诱导的微对流能够强化传质速率[27]。因此,有必

要发展有效方法消除或减小气泡覆盖对系统的不利

影响,同时利用气泡诱导对流强化传质的作用,优化

气体产物传递与分离过程,实现光解水产氢效率的

提高。
目前调控气泡行为的技术可分为被动方式和主

动方式两类,被动方式无需引入额外的能量源,如通
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过改变催化剂表面的亲水性或降低气液界面张力控

制气泡的生长脱离过程;而主动方式则需要引入额

外的能量源,如通过施加剪切流或物理场的作用调

控气泡行为诱导快速脱离。

3.1 被动调控方式

3.1.1 添加表面活性剂

表面活性剂富集在气液界面会降低表面张力,
从而对气泡的动力学特性产生重要影响。Fernan-
dez等[85]通过在溶液中添加十二烷基硫酸钠(SDS)
调控气泡行为,发现随着表面活性剂浓度的增加,气
泡的脱离频率增加,同时脱离直径减小,如图10(a)
所示。而且,添加表面活性剂还可以降低析氢电极

界面处的溶解氢浓度,促进气泡成核速率[88]。溶液

中的溶解气体分子也能起到类似表面活性剂的作

用,Hu等[89]发现溶解气体浓度增加能够降低气液界

面张力,进而降低成核所需克服的能量,如图10(b)
所示。

3.1.2 调节电极表面润湿性

提高催化剂电极表面的亲水性可以有效降低电

极对气泡的黏附力,从而调控气泡行为。首先,可以

通过增大亲水电极的表面粗糙度产生超亲水性。Li
等[90]研究了松针状、纳米球状和平面薄膜3种不同

形态的Pt电极对产氢性能的影响。与平面电极相

比,其他两种电极具有更小的气泡接触角和更小的

黏附力。松针状电极表面由于具有较高的粗糙度,
其表面气泡脱离直径最小。其次,通过沉积表面涂

层也可以改变电极的润湿性,如图10(c)所示。

Iwata等[91]开展了镍/聚四氟乙烯(PTFE)共沉积实

验,通过使用不同的PTFE覆盖率(θPTFE)使电极的

润湿状态由超疏水状态转变为超亲水状态,随着电

极亲水性的增加,气泡脱离直径、气泡覆盖面积和气

泡层厚度均减小,如图10(d)所示,图中α为接触

角。最后,引入亲水基团可以控制固体表面的表面

能从而调整润湿性。Liu等[92]采用低温磷化法制备

了Ni2P阵列电极用于析氢反应。随着磷化程度的

增加,生成的 Ni2P阵列电极接触角在21°~79°变

化,从而使电极表面气泡的传输特性发生变化,如图

10(e)所示。除此之外,通过在电极表面覆上具有亲

水性的凝胶也能加速气泡脱离过程。Jeon等[93]

比较了覆有多孔水凝胶层和正常p型硅光电阴极

在可见光照明下的光电化学性能,发现水凝胶的多

孔结构可以赋予底层基质超亲水性,从而有效减小

气泡的脱离直径,显著增加光电流密度,如图10(f)
所示。

(a)气泡脱离特性随表面活性剂浓度的变化[85]

 
(b)气体分子活化作用机理[89]

(c)改变电极微纳形貌增强电极亲水性促进气泡脱离[90]
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(d)通过表面涂层调控泡沫镍电极的润湿性[91]

 
(e)引入亲水基团调控电极润湿性[92]

(f)覆盖亲水性水凝胶显著提高硅电极光电化学性能[93]

图10 添加表面活性剂和调节电极表面润湿性调控气泡行为

Fig.10Bubblebehaviorregulatedbyaddingsurfactantandadjustingthewettabilityofelectrodesurface

3.1.3 优化电极表面结构

研究表明,通过优化电极表面结构能够促进气

泡的聚并等行为,从而有效降低气泡脱离直径[94]。

Iwata等[95]对比了由力平衡主导的单气泡脱离机制

与气泡聚并脱离机制,通过调整成核点的距离调整

两种机制在气泡脱离过程中的比例,实现了对气泡

聚并和脱离过程的定向调控,如图11(a)所示。

Lake等[96]比较了平面与微柱阵列Si电极表面的气

泡脱离过程,气泡在平面电极上以恒定接触角自由生

长直至脱离,而在微柱电极表面的气泡脱离主要来源

于聚并行为,脱离直径更小也更均匀,如图11(b)所
示。Yu等[97]通过梯度电化学刻蚀和疏水改性方法

设计了一种疏水锥形铜电极,在压力梯度的驱动下实

现气泡在锥形电极上由尖端向底部的定向移动,从而

快速去除电极表面的气泡,如图11(c)所示。Long
等[98]通过在单面涂覆聚二甲基硅氧烷并将材料切割

成三角形,调节双面电极的润湿性梯度,实现了气泡

产生、定向输送和收集的一体化,如图11(d)所示。

(a)气泡成核位置调控气泡行为[95]

(b)微柱结构调控气泡行为[96]
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(c)锥形铜电极表面气泡定向移动[97]

(d)电极润湿性梯度定向调控气泡运动[98]

图11 优化电极表面结构调控气泡行为

Fig.11Bubblebehaviorregulatedbyoptimizingtheelectrodesurfacestructure

3.2 主动调控方式

3.2.1 施加剪切流场

在气泡上方施加剪切流动,流体对气泡产生的

黏滞力能够影响气泡的生长脱离特性[99]。Gross
等[100]研究发现,气泡产生频率和脱离直径与剪切

速率呈非线性关系。Duhar等[101]研究了黏性剪切

流动中气泡生长和脱离特性,发现在低剪切速率下,
由于浮力仍然是主导力,流动对气泡直径的影响较

小。在矩形截面通道中,气泡临界脱离直径随流速

的增 大 而 减 小,而 气 泡 产 生 速 率 随 流 速 指 数 增

加[102]。Hashemi等[103]在微流体电解池实验中发

现增加流量会对气泡施加更大的剪切力,能够显著

减少气泡脱离尺寸,进而降低电极表面的气泡覆盖

率,增加反应活性位点数量。此外,在快速流动的电

解质溶液中,气体的体积分数降低,有助于减少电极

之间的欧姆损失。

3.2.2 外加超声场

外加超声场是一种基于空化效应的能够有效促

进传质和增强电化学反应的方式[104-105]。外加超声

场可以破坏扩散层,增强离子通过双电层的传质,不
仅能显著降低反应活化能,提高气泡的析出速率,而
且其引起的声流也有助于气泡快速脱离电极表

面[106-107]。Lin等[108]发现超声波能够引发气泡振

荡,加速气泡脱离电极表面,同时加速反应离子扩

散,随着空化频率的增加,形成更小的气泡和更致密

的气泡羽流。Li等[109]研究了超声场对电解水的影

响,发现恒定电流密度下,随着电解质浓度的增加,

超声场作用下反应池电压减小。在大电流密度和低

电解质浓度情况下,电解水电流密度提高5%~
18%,产氢效率提高10%~25%。

3.2.3 外加磁场

电化学分解水过程中,施加外部磁场可以在电

解质溶液中引发磁对流现象,实现对气泡行为的非

接触式调控。Yang等[110]通过在电解池外部配置

非均匀磁场或局部磁场引发电解液的局部非均匀受

力,形成强烈的电解液扰动,起到了及时驱除气相产

物,降低溶液电阻的作用。另外,通过改变电极形式

和磁场的布置方式可以在电解质内部引入不同形式

的电磁力作用[111]。磁场方向与常规尺寸电极表面

平行布置可以诱发宏观磁对流[112],如图12(a)所
示。图中,B 为磁感应强度,i为局部电流,FL 为洛

伦兹力。当磁场与电极表面垂直布置时,电极表面

附着的绝缘气泡使电流发生微观局部扭曲,从而诱

导产生微观磁对流[112],如图12(b)所示。宏观和微

观磁对流作用能够显著减小气泡脱离直径,提高氢

气泡析出效率。在平行磁场作用下恒电位电解水

时,随着磁感应强度的增加,气泡生长周期减小且电

流绝对值增大,使得电解水效率提高[113],如图12(c)
所示。Zhan等[114]研究了电解水过程中垂直磁场

对微电极表面气泡动力学行为的调控。结果表

明,在较大的电流密度范围内,外加磁场可以明显

促进气泡的脱离行为。Koza等[115-116]发现垂直于

电极的磁场能够显著减小气泡脱离直径,改善氢

气泡在电极表面的覆盖率。Weier等[117]指出垂直
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磁场作用下电极上多个气泡间的相互作用会引发

宏观对流作用,使气泡沿电极表面滑动,显著促进

气泡的脱离,如图12(d)所示,图中D 为圆柱形磁

铁直径。
在光催化应用中,引入磁场的作用能够提高光

催化剂的催化活性[118]。其机理是磁场诱导光生电子

和空穴产生反向作用力,在光生载流子形成初期对

电子-空穴的复合过程形成抑制作用,从而实现磁场

辅助下的高效光催化性能。同时,适当的磁场方向

可以产生定向的洛伦兹力,加速电解液对流,通过磁

流体动力学效应促进气泡脱离,提高光电催化分解

水反应过程的效率[119]。

(a)宏观磁对流调控气泡脱离特性[112]

(b)微观磁对流调控气泡脱离特性[112]

(c)平行磁场对电解水气泡的影响[113]

 
(d)垂直磁场作用下洛伦兹力分布与电解质流场分布云图[117]

图12 磁场调控气泡行为

Fig.12Bubblebehaviorregulatedbymagneticfield

3.2.4 周期性光照

光催化应用中,光照方式的改变会影响催化剂

表面光生载流子和中间产物的积聚,对光催化反应

效率产生显著影响[120]。针对悬浮型光催化过程,

Sczechowski等[121-122]设计了能实现周期性光照的泰

勒旋涡式和管式光催化反应器,在特定光照模式下

将催化效率最高分别提升3倍和5倍。基于可控周

期性光照促进光催化反应速率的假设绘制的技术示

意图如图13(a)所示。图中,t为时间,P 为光照功

率,Ton 和Toff分别为光照时间和黑暗时间,hν为一

个光量子的能量,h+
vb 和e-

cb 分别代表空穴和电子。

Wang等[123-124]发现,相对于连续激发光,使用脉冲

激光可使甲醇在镀金TiO2 纳米颗粒悬浮液中催化

生成甲醛的量子产率提高50%。他们认为脉冲激

光诱导TiO2 颗粒解聚集,提高了甲醇的吸附和氧

化表面积,进而提高了反应速率和量子产率。Zeng
等[20]通过控制循环泵启/停时间比,使悬浮型光催

化反应器在间歇光照工作模式下获得了比持续光照

模式更高的产氢量,如图13(b)所示。在光电催化

分解水体系下,本课题组[125-126]提出了通过周期性

光照定向调控气泡行为的装置与方法。发现了周期

性光照驱动气泡弹跳行为的新现象,通过控制光照

模式能够调控气泡弹跳次数和演化周期[70,127]。通

过建立多物理场作用下的气泡动力学行为受力分析
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模型[128],揭示了作用在气泡表面随时间变化的各

种力之间的竞争是驱动气泡弹跳行为的物理机制,
而温度Marangoni力是使气泡返回电极表面的主要

驱动力,如图13(c)所示。图中vb为气泡速度,rb为气

泡半径,dc 为接触线直径,θ为接触角,Fre 为流体阻

力,Fs为表面张力,Fe 为电场力,Fa 为附加质量力。
在光电催化分解水反应器中,系统性能与光照

强度和传质特性密切相关。当传质过程为限速步骤

时,分解水效率对光照强度不敏感,当光照强度为限

速步骤时,提高光照强度可以显著提高分解水效

率[129]。本课题组发现,分解水速率随光照强度的

增加而增加,不同光强下气泡生长过程表现出高度

相似性。随着光强增加,气泡动态接触角减小,而温

度和浓度Marangoni效应增加了气泡的附着时间和

脱离直径。因此,连续高强度的激发光辐照在强化光

催化分解水速率的同时也会大幅减缓气泡的脱离过

程,增加传质阻力[79,130]。在相同的光照强度下,通过

特定的周期性光照模式可使气泡生长时间和脱离直

径分别减小至连续光照模式下的0.14%和18%,显
著减小了气泡在电极表面的黏附作用[128]。同时,周
期性光照驱动的气泡弹跳行为还能有效促进催化剂

电极表面的传热过程,如图13(d)所示。

(a)可控周期性光照促进光催化反应速率技术

 
(b)间歇性光照促进光催化产氢量机理[20]

(c)周期性光照调控气泡弹跳行为受力分析模型[128]

 
(d)气泡弹跳行为强化电极表面附近的传热传质[128]

图13 周期性光照调控气泡行为

Fig.13Bubblebehaviorregulatedbyperiodicillumination

  光/电催化分解水过程中的阻力除了气泡引起

的阻力外,还包括反应活化能、离子转移等阻力。通

过向电解质溶液内添加表面活性剂和对催化剂电极

表 面 修 饰 能 够 降 低 气 泡 阻 力 和 优 化 反 应 过 电

位[131]。在流动电解质溶液中添加表面活性剂,可
以在较低流速下有效抑制产物交叉,从而提高电解

槽的产率[132]。同时,通过循环电解质溶液扫去电

极表面的气泡,可以降低输运阻力,利于电解质的传

质,从而降低浓差过电位[133]。在光催化反应装置

中,增加光照强度的同时使用微柱阵列结构光电极,
可以在气体覆盖率显著增加的情况下维持光电流密

度稳定,保证装置的高效运行[134]。因此,在实际应

用中,合理叠加和耦合多种调控技术进行能够有效

降低反应过程的阻力,提升光催化分解水系统的
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性能。

4 结论与展望

太阳能光催化分解水制氢技术以其低成本、易
于规模开发等诸多优势吸引了国内外研究者们广泛

而持久的关注,是一项极具挑战又具有重大工业应

用价值的技术。随着光催化剂量子效率和催化活性

的提升,光催化剂表面的气泡析出过程所涉及的相

界面传质等问题逐渐凸显,成为制约光解水效率的

关键问题。研究人员通过发展经典成核理论,计算

了气泡成核尺度为10nm量级,成核过饱和度的理

论值为101~103。然而,受现有测试方式的制约,尚
无法对气泡成核过程同时进行高空间和高时间分辨

率的测试。目前对于电化学分解水中气泡生长规律

的描述主要有惯性控制、扩散控制和化学反应控制

三种机制,而决定气泡生长机制的关键是有效的反

应表面与气泡尺寸的相对大小。由于光催化气泡动

力学涉及复杂的物理过程,为建立准确的气泡脱离

特性预测模型,需要综合考虑气液界面性质、流体热

物性和反应条件等参数。当前主流的气泡行为调控

方式包括以添加表面活性剂和修饰电极表面等为主

的被动方式,和施加外部物理场和周期性光照的主

动方式。多种调控技术的合理叠加和耦合能够有效

消除或减小气泡附着对系统产生的不利影响,显著

提升光催化分解水系统的性能。
光催化系统气泡成核生长动力学过程是跨尺度

跨相态的多物理耦合作用的过程,由于问题的复杂

性及实验条件的局限性,以下工作有待进一步研究。
(1)气泡成核生长机理:发展适用于太阳能光催

化分解水制氢过程中复杂物理场作用下的气泡成核

生长动力学模型,为光催化材料设计、催化反应条件

的优化提供理论基础,进而实现光催化剂表面气泡

的快速成核生长,提高产氢速率。
(2)气泡演化过程参数测试:光催化体系下的气

泡成核位点难以定位,演化环境涉及多物理场间的

复杂耦合作用,现有方法无法同时获取气泡成核生

长过程的全部准确信息。亟需发展能够对光催化剂

表面气泡成核生长过程进行高时间和高空间分辨率

的测试方法,并发展能够同步获取气泡演化过程中

其周围浓度、温度、速度等分布信息的测试手段。
(3)气泡行为调控机制:深入挖掘光催化分解水

制氢体系气泡动力学行为的被动和主动调控机制,
为促进光催化剂表面气泡的生长脱离过程,减小光

电转化过程的不可逆损失和解除气体产物传质限制

提供理论基础。
(4)工业化应用:在揭示光催化分解水过程中气

泡成核生长及行为调控机制的基础上,开发适用于

工业规模化应用的低成本、易于操作的气泡行为调

控方法,从而促进气体产物分离与传递过程,实现太

阳能光催化高效分解水制氢。
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