Моделирование кинетики образования и исчезновения радикалов в пористом диоксиде титана легированном азотом при освещении видимым светом
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Одним из наиболее важных свойств нанокристаллического TiO2 является его  фотокаталитическая активность. Фотокаталитическая активность TiO2 обусловлена образованием ряда радикалов, являющихся сильными окислителями. При исследовании и разработке фотокатализаторов целесообразно строить модели, связывающие свойства фотокатализатора с образованием радикалов. Целью данной работы было моделирование кинетики образования и исчезновения радикалов в диоксиде титана, легированном азотом.

Моделирование кинетики проводилось на основании реакций фотоэлектронов с адсорбированными кислородом и водой. Для данных реакций была составлена система кинетических уравнений, которая решалась численно. Оценки констант скоростей реакций были произведены на основании известных литературных данных [1-3].  При расчетах считалось, что вся легирующая примесь азота образует N и NO центры.
Примеры результатов моделирования кинетики представлены на рис. 1 для интенсивности освещения 10, 20 и 40 мВт/см2 при энергии фотона 2,8 эВ. 
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Рис. 1 Временные зависимости O2- (а), и NO.. (б) радикалов рассчитанные для cодержания азота 0,2 весовых % и интенсивности освещения 10, 20 и 40 мВт.
При увеличении интенсивности освещения скорости роста и концентрации O2- радикалов, NO. радикалов и H. увеличиваются. При увеличении содержания азота концентрация O2- радикалов, H. и NO. радикалов увеличиваются, а времена выхода этих концентраций на максимальное или стационарное значение уменьшаются. Концентрация активных окислителей - NO. радикалов достигает 1020 г-1. 
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