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摘要：采用密度泛函理论中的ＵＢ３ＬＹＰ方法，研究了石墨烯中的Ｓｔｏｎｅｗａｌｅｓ缺陷对铂原子催化解离氧气分子的影
响．通过计算发现，氧气分子在以Ｓｔｏｎｅｗａｌｅｓ缺陷石墨烯片为载体的铂上（ＰｔＳＷ）形成３种吸附结构，通过４条
路径，最终生成两种产物．氧气分子最易通过 ［２＋１］环加成作用，吸附在以Ｓｔｏｎｅｗａｌｅｓ缺陷石墨烯片为载体的Ｐｔ
的表面上，吸附能（Ｅａｄｓ）为－０．６４ｅＶ．由于石墨烯片上的 Ｓｔｏｎｅｗａｌｅｓ缺陷的存在，氧气分子在 ＰｔＳＷ上解离的４
条路径中最有利的解离路径中的决速步能垒都明显高于氧气在以完美石墨烯为载体的Ｐｔ（Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ）上解离的
能垒（１．５１ｅＶｖｓ１．３５ｅＶ），相应吸收的热量也高于在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上吸收的热量（０．７９ｅＶｖｓ０．１５ｅＶ）．
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　　燃料电池是一种高效无污染的电化学电源，是
将化学能转化为电能的装置［１］，而氧还原反应（Ｏｘ
ｙｇｅｎＲｅｄｕｃｔｉｏｎＲｅａｃｔｉｏｎ，ＯＲＲ）几乎是各种燃料电
池的阴极反应［２］，但对于其反应机理的研究远远不

及氢电极的研究．在燃料电池中，电极催化剂在电
极反应中起着至关重要的的作用．近年来，关于燃
料电池的电极催化剂的研究主要集中在贵金属［３－４］

及非贵金属催化剂．虽然非贵金属催化剂的使用能
够大大降低成本，但是其催化效率却达不到商业发

展的要求，而 Ｐｔ基催化剂仍然是迄今为止催化效
果最好，使用最多的催化剂．对于燃料电池中贵金
属催化剂来说，一般是将贵金属负载在高比表面的

载体上，而载体对于催化剂的性能起到至关重要的

作用，它不仅为金属粒子的高分散性和稳定性提供

了可能，而且通过金属载体相互作用对催化剂的
性能也会产生一定的作用［５－６］．

近年来，随着各种新型碳材料如富勒烯、碳纳

米管、碳纳米纤维、石墨烯等的发现以及低金属含量

在催化应用研究的深化，使得在燃料电池中以非金

属碳材料为载体的Ｐｔ催化剂上ＯＲＲ的研究变得尤
为重要［７－１０］．这些载体中石墨烯（Ｇｒａｐｈｅｎｅ）因具有

高比表面积，良好的导电性和较高的化学稳定性，

从而得到了广泛的研究［１１］．Ｋｏｕ等［１２］将 Ｐｔ纳米粒
子负载在石墨烯上（Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ），制备的 Ｐｔ／Ｇｒａ
ｐｈｅｎｅ催化剂的氧还原性能远远优于商用催化剂
ＰｔＦＧＳ．Ｌｉ等［３］制备的 Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ催化剂，发现
其催化性能是商用的２倍，同时 Ｐｔ催化剂的稳定
性也得到了提高．

石墨烯作为新型的碳材料，在燃料电池催化领

域上存在巨大的应用前景［１３－１４］．然而石墨烯在生长
过程中不可避免的会形成缺陷，如单空位缺陷（ｓｉｎ
ｇｌｅｖａｃａｎｃｙｄｅｆｅｃｔ）、双空位缺陷（ｄｉｖａｃａｎｃｙｄｅｆｅｃｔ）、
Ｓｔｏｎｅｗａｌｅｓ（ＳＷ）缺陷等［１５－１７］．当然，石墨烯缺陷也
可以通过离子束辐射或者化学方法形成［１８－１９］．这些
缺陷的石墨烯被称之为非功能化的石墨烯，当以缺

陷石墨烯为载体的Ｐｔ催化剂对Ｏ２分子的解离会有
什么样的影响呢？ＳＷ缺陷是石墨烯缺陷中最重要的
拓扑缺陷之一［２０－２１］，具有良好的动力学稳定性，一

旦在石墨烯生长过程中形成 ＳＷ 缺陷就很难恢
复［２２］．那么ＳＷ缺陷的存在对于Ｐｔ催化剂有什么影
响呢？我们选取以ＳＷ缺陷石墨烯为载体的Ｐｔ催化
剂（ＰｔＳＷ）为研究对象，探讨其对Ｏ２分子的催化性
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能，并从中得到一些有意义的结论．

１理论模型与计算方法

我们采用了Ｄｉｎｇ等［２３］所采用的ＳＷ缺陷模型．
首先，构建了一个含有４２个碳原子和１６个氢原子
的完美结构石墨烯片如图１ａ所示．这些终端氢原
子被用来饱和模型四周碳原子所具有的悬键．接下
来，选取模型中心的一个 Ｃ—Ｃ键，对其旋转９０°，
这样就产生了一个理想的ＳＷ缺陷（如图１ｂ所示）．

在ＳＷ缺陷中没有悬键存在，这个过程是由完美结
构石墨烯的四个六元环变为两个五元环和两个七元

环．我们所采用的 ＳＷ缺陷模型（Ｃ４２Ｈ１６）与先前的
理论报道十分相似的［２４－２６］，并用此型模拟了整个

反应过程．为了进一步证明这个模型的精度，使用
含８０个碳原子和２２个氢原子的Ｃ８０Ｈ２２结构进行大
模型验证，如图 １ｃ所示．结果证明采用的模型
Ｃ４２Ｈ１６所得到的吸附能和能垒与大模型 Ｃ８０Ｈ２２相
应的结果是一致的．

图１原始石墨烯片Ｃ４２Ｈ１６（ａ）与ＳＷ缺陷石墨烯片（ｂ：Ｃ４２Ｈ１６；ｃ：Ｃ８０Ｈ２２）

Ｆｉｇ．１Ｔｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｐｒｉｓｔｉｎｅｇｒａｐｈｅｎｅ（ａ：Ｃ４２Ｈ１６）ａｎｄＳｔｏｎｅｗａｌｅｓｄｅｆｅｃｔｇｒａｐｈｅｎｅ（ｂ：Ｃ４２Ｈ１６；ｃ：Ｃ８０Ｈ２２）

　　Ｏ２在 ＰｔＳＷ上的吸附能（Ｅａｄｓ）定义为：Ｅａｄｓ＝
Ｅ［ＰｔＳＷ＋Ｏ２］Ｅ［ＰｔＳＷ］Ｅ［Ｏ２］，Ｅ［ＰｔＳＷ＋Ｏ２］
为Ｏ２吸附在ＰｔＳＷ上的总能量，Ｅ［ＰｔＳＷ］为Ｐｔ吸
附在ＳＷ缺陷石墨烯上的能量，Ｅ［Ｏ２］为 Ｏ２的能
量，吸附能越负说明越容易吸附．Ｏ２在以原始石墨
烯为载体的Ｐｔ（Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ）上的吸附能定义同上．

我们采用密度泛函理论中的 Ｂ３ＬＹＰ方法，对
Ｐｔ采用 Ｓｔｕｔｔｇａｒｔ赝势基组，Ｃ、Ｈ、Ｏ采用６３１Ｇ基
组，并对基态反应势能面上的可能存在的所有反应

物、中间体、过渡态和产物进行了构型全优化．并且
得到了各驻点的总能量，并对其进行频率分析，各

过渡态构型有唯一的振动虚频．全部计算工作采用
Ｇａｕｓｓｉａｎ０９程序完成［２７］．

２结果与讨论
通过计算发现，虽然Ｏ２分子的基态为三重态，

但是三重态的Ｏ２分子很难吸附到单重态的Ｐｔ／Ｇｒａ
ｐｈｅｎｅ和 ＰｔＳＷ上，而单重态的 Ｏ２却较易吸附在
Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ和 ＰｔＳＷ上并放出热量，这主要是由
于Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ和ＰｔＳＷ碎片上的电子转移到了Ｏ２

的π轨道上．这与之前报道的关于 Ｏ２与石墨烯、
纳米管及金属吸附的石墨烯纳米管之间的相互作用

是一致的［２８－３０］．接下来，整个 Ｏ２分子解离过程都
是在单重态下进行的．
２．１Ｏ２在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的吸附和解离

我们对 Ｏ２在 Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的吸附和解离进

行了研究．研究发现，Ｏ２在 Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上吸附存
在两种结构，一种为Ｏ２的两个Ｏ同时吸附在Ｐｔ上
（ＩＳａ），另一种为 Ｏ２分子中的一个 Ｏ吸附在 Ｐｔ上
（ＩＳｂ），其吸附能分别为－０．８３ｅＶ和－０．２２ｅＶ（见
表１），相应的结构如图２所示．对于ＩＳａ，Ｏ２直接

表１Ｏ２吸附在原始石墨烯片上的两种结构
的吸附能及键长

Ｔａｂｌｅ１Ｔｈｅａｄｓｏｒｐｔｉｏｎｅｎｅｒｇｙ（Ｅａｄｓ）ａｎｄＯ—Ｏｂｏｎｄｌｅｎｇｔｈ
（ｄＯ—Ｏ）ｆｏｒＯ２ｍｏｌｅｃｕｌｅａｄｓｏｒｂｅｄｏｎＰｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ

Ｓｐｅｃｉｅｓ Ｅａｄｓ／ｅＶ ｄＯ—Ｏ／?

ＩＳａ －０．８３ １．３８

ＩＳｂ －０．２２ １．２８
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进攻Ｐｔ，形成一个 Ｏ—Ｐｔ—Ｏ三元环（如图２），三
元环中的 Ｏ—Ｏ键的键长为１．３８?，比单个 Ｏ２的
Ｏ—Ｏ键（１．２１?）明显要长．Ｏ２吸附在 Ｐｔ／Ｇｒａ
ｐｈｅｎｅ上之后，石墨烯片与Ｐｔ之间的距离由原来的
２．１０?拉长到２．１９?，这可能是由于Ｏ２的吸附作

用弱化了 Ｐｔ与石墨烯片之间的相互作用．对于
ＩＳｂ，Ｏ２中一个Ｏ以１２４．６５°的角度进攻 Ｐｔ，Ｐｔ—Ｏ
键键长为１．９２?，Ｏ—Ｏ键键长为１．２８?，稳定性
要低于ＩＳａ．

图２Ｏ２吸附在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的两种构型

Ｆｉｇ．２ＴｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＯ２ｍｏｌｅｃｕｌｅａｄｓｏｒｂｅｄｏｎＰｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ

　　为了进一步探讨Ｏ２在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的解离行
为，我们计算并研究了Ｏ２在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上最有利
的解离路径（如图３）．反应从最稳定的构型 ＩＳａ开
始，经过过渡态ＴＳａ需翻越１．３５ｅＶ的能垒到达产物
ＦＳａ．整个反应过程中，Ｏ—Ｏ键的键长从 ＩＳａ的
１．３８?增加ＴＳａ到３．３７?，最后产物 ＦＳａ的 Ｏ—Ｏ
键键长为３．５７?．计算结果表明Ｏ—Ｏ键逐渐被活
化，最终，其中的一个 Ｏ已经转移到石墨烯片的 Ｃ
原子上（ｄｃｏ＝１．４７?），完成了Ｏ２的解离过程．整
个反应为吸热反应，吸收的热量为０．１５ｅＶ．

图３Ｏ２在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的吸附和解离的

最低能量路径示意图

Ｆｉｇ．３ＥｎｅｒｇｅｔｉｃｐｒｏｆｉｌｅｓｒｅｌａｔｉｎｇｔｏｔｈｅＯ２ｍｏｌｅｃｕｌｅａｄｓｏｒｂｅｄ

ａｎｄｄｉｓｓｏｃｉａｔｅｄｏｎＰｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ

２．２Ｏ２在ＰｔＳＷ上的吸附
当形成两个五元环和两个七元环的 ＳＷ缺陷

时，该处的化学作用及结合环境发生了很大的变

化，Ｐｔ主要吸附在缺陷处的 Ｃ—Ｃ键上，与两个 Ｃ
原子结合形成一个Ｃ—Ｐｔ—Ｃ三元环的结构，Ｐｔ—Ｃ
键键长均为 ２．１０?，而 Ｃ—Ｃ键键长由原来的
１．３４?变为１．４０?，略有拉长，这是由于 Ｐｔ与 Ｃ
的相互作用导致的．通过 Ｍｕｌｌｉｋｅｎ电荷分析可知，
约有０．０５６ｅ的电荷从 Ｐｔ原子转移到缺陷处的 Ｃ
原子上．

当Ｏ２吸附在ＰｔＳＷ上时，发现３种吸附构型，
这３种结构分别为Ｒ１、Ｒ２和Ｒ３（如图４所示），其
中最容易以Ｒ２的形式吸附．Ｒ１和 Ｒ２的吸附结构
极为相似，都是通过［２＋１］环加成作用形成一个
Ｐｔ—Ｏ—Ｏ三元环结构．对于 Ｒ１来说，Ｏ—Ｏ键与
ＳＷ缺陷石墨烯片几乎与缺陷处的 Ｃ—Ｃ键垂直，
而在Ｒ２中，Ｏ—Ｏ键与缺陷处的 Ｃ—Ｃ键呈现一定
的角度．Ｒ１中的Ｏ—Ｏ键键长为１．３７?，Ｐｔ—Ｏ键
键长均为２．００?，而对于Ｒ２而言，Ｏ—Ｏ键的键长
略有拉长为１．３８?，Ｐｔ—Ｏ键键长几乎没有变化．
Ｒ１和Ｒ２与单分子Ｏ２（ｄＯ—Ｏ＝１．２１?）相比，其Ｏ—
Ｏ都有拉长的现象，说明Ｏ２都有被活化的趋势．就
吸附能而言，Ｒ１和 Ｒ２的吸附能分别为－０．６４ｅＶ
和－０．６５ｅＶ，两者吸附能也是非常接近的，仅相差
０．０１ｅＶ．对于 Ｒ３来说，Ｏ２以１２５．４７°的角度与Ｐｔ
相互作用，其中Ｏ—Ｏ键键长为１．２７?，Ｐｔ—２Ｏ键
的键长为 １．９４?，Ｐｔ—４Ｃ键的键长为 ２．１８?，
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图４Ｏ２在ＰｔＳＷ上的３种吸附构型

Ｆｉｇ．４ＴｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆＯ２ｍｏｌｅｃｕｌｅａｄｓｏｒｂｅｄｏｎＰｔＳＷ

其吸附能为－０．０６ｅＶ，是３个结构中吸附能最高
的，也是相对最不稳定的．采用 Ｍｕｌｌｉｋｅｎ电荷分析
了Ｏ２与ＰｔＳＷ之间电荷转移情况，Ｒ１和 Ｒ２上的
电荷转移分别为０．４８ａ．ｕ．和 ０．５２ａ．ｕ．，而 Ｒ３上
Ｏ２与ＰｔＳＷ 之间的电荷转移就相对较少，仅为
０．２６ａ．ｕ．．

２．３Ｏ２在ＰｔＳＷ上的解离反应
从反应物Ｒ出发可以形成Ｒ１、Ｒ２和Ｒ３３种反

应复合物，这 ３种反应复合物通过不同的过渡态
和中间体最终形成两种产物（Ｐ１和 Ｐ２），其解离
反应的势能面图和路径结构示意图如图 ５和图 ６
所示．

图５Ｏ２在ＰｔＳＷ上解离反应路径中各驻点相对能量示意图

Ｆｉｇ．５ＥｎｅｒｇｅｔｉｃｐｒｏｆｉｌｅｓｒｅｌａｔｉｎｇｔｏｔｈｅＯ２ｍｏｌｅｃｕｌｅａｄｓｏｒｂｅｄａｎｄｄｉｓｓｏｃｉａｔｅｄｏｎＰｔＳＷ
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图６Ｏ２在ＰｔＳＷ上的解离反应路径示意图

Ｆｉｇ．６ＴｈｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｏｆｔｈｅＯ２ｍｏｌｅｃｕｌｅａｄｓｏｒｂｅｄａｎｄｄｉｓｓｏｃｉａｔｅｄｏｎＰｔＳＷ

　　对于产物Ｐ１，Ｏ２中的一个 Ｏ吸附在碳五元环
中的一个Ｃ—Ｃ键上，形成一个Ｃ—Ｏ—Ｃ三元环结
构，其中两个 Ｏ—Ｃ键键长分别为１．４３?和１．４５
?，另外一个Ｏ吸附在Ｐｔ上，Ｐｔ—Ｏ键键长为１．７８
?，而两个Ｐｔ—Ｃ键键长都约为２．１７?，比没有Ｏ２
吸附时Ｐｔ—Ｃ键略有拉长．对于另一个产物Ｐ２，Ｏ２
中的一个Ｏ吸附在碳七元环中的一个 Ｃ—Ｃ上，也
形成一个Ｃ—Ｏ—Ｃ三元环结构，其中两个Ｏ—Ｃ键
键长均为１．４３?，而另外一个 Ｏ直接作用在 Ｐｔ上
（ｄＰｔ—Ｏ＝１．７８?）．Ｐ１的能量比Ｐ２低０．１５ｅＶ，说
明Ｐ１是最为稳定的产物，但是无论生成 Ｐ１还是
Ｐ２整个过程都是吸热的，吸热分别为 ０．６４和
０．７９ｅＶ（如图５所示）．

如图５、６可知，反应物 Ｒ形成吸附结构 Ｒ１，
经过一个中间体（ＩＭ１）两个过渡态（ＴＳ１和 ＴＳ２）最
终生成产物 Ｐ２．在这一过程中，首先，Ｒ１需要克
服１．６６ｅＶ的能垒生成 ＩＭ１，ＴＳ１→ＩＭ１的过程中，
所放出的热量是很小的，仅有０．１０ｅＶ．ＩＭ１克服
０．２４ｅＶ能垒到达产物Ｐ２．

反应物Ｒ同时形成另一种能量更低些的反应
复合物 Ｒ２，其结果与 Ｒ１很相似（如图５、６）．Ｒ２
经过一个较高的过渡态 ＴＳ３，即克服２．１０ｅＶ的能

垒就可以直接形成产物Ｐ１．经过Ｒ２我们还发现了
另一条路径，Ｒ２经过一个相对较低的能垒（Ｅａ＝
１．５１ｅＶ）形成了一个新的中间体 ＩＭ２．沿着反应势
能面ＩＭ２→ＴＳ５→ＩＭ３→ＴＳ６→Ｐ２，最终形成了另一
个产物Ｐ２．这条反应路径中，由Ｒ２生成 ＩＭ２这步
就成为这条路径的速控步骤．对比由 Ｒ２出发形成
的两条路径：Ｒ２→ＴＳ３→Ｐ１和 Ｒ２→ＴＳ４→ＩＭ２→
ＴＳ５→ＩＭ３→ＴＳ６→Ｐ２，生成产物 Ｐ２的路径的速控
步骤的能垒为１．５１ｅＶ要比另一条路径的速控步骤
的能垒低０．５９ｅＶ，虽然Ｐ１的稳定性高于Ｐ２，但就
动力学考虑 Ｒ２→ＴＳ４→ＩＭ２→ＴＳ５→ＩＭ３→ＴＳ６→Ｐ２
更容易进行．Ｏ２与 ＰｔＳＷ相互作用形成的另一种
反应复合物Ｒ３克服一个１．９１ｅＶ的高能垒生成中
间体ＩＭ２，ＩＭ２沿着前面叙述的反应路径进行最终
生成Ｐ２．

Ｏ２在 ＰｔＳＷ的解离反应我们总共找到４条路
径，通过化学反应动力学考虑，Ｒ２→ＴＳ４→ＩＭ２→
ＴＳ５→ＩＭ３→ＴＳ６→Ｐ２为最优反应路径．与Ｏ２在Ｐｔ／
Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的吸附进行比较，从热力学角度分析，
都是吸热过程，但 Ｏ２／ＰｔＳＷ体系吸收的热量要比
Ｏ２／Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ体系高出０．６４ｅＶ．从动力学上分
析，Ｏ２／ＰｔＳＷ体系最优路径的速控步骤的能垒为
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１．５１ｅＶ，而 Ｏ２在 Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上只需要克服１．３５
ｅＶ的能垒就能使Ｏ２解离．为了详细对比探讨当石
墨烯中有无ＳＷ缺陷时对Ｐｔ催化分解Ｏ２分子的影
响，我们对Ｏ２／Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ体系中的过渡态ＴＳａ和
Ｏ２／ＰｔＳＷ体系最优路径中决速步的过渡态ＴＳ４进行
了详细的分析．通过对比分析ＴＳａ和ＴＳ４的Ｍｕｌｌｉｋｅｎ
电荷分布情况，发现对于 ＴＳａ两个 Ｏ原子的电荷
总共为－１．０２ａ．ｕ．，Ｐｔ上的电荷为０．６７７ａ．ｕ．，而
与Ｐｔ临近的石墨烯片 Ｃ上的电荷变化不大，说明

主要是Ｐｔ与 Ｏ发生了较强的相互作用．相对于过
渡态ＴＳ４，两个Ｏ原子的电荷为－１．００ａ．ｕ．，Ｐｔ上
的电荷为０．６４ａ．ｕ．，而 ＳＷ缺陷处的两个 Ｃ的电
荷发生了较大的变化，分别为－０．２９ａ．ｕ．和
－０．２２ａ．ｕ．，说明Ｐｔ上的电子不光传递给了Ｏ还传
递给了缺陷处的Ｃ，这就使得Ｐｔ的催化能力略有降
低．通过ＴＳａ和ＴＳ４的前线分子轨道我们也可以看
出，在图７中，ＴＳａ与ＴＳ４的ＬＵＭＯ轨道和ＨＯＭＯ
１轨道非常相似，但是 ＨＯＭＯ轨道略有不同．ＴＳａ

图７过渡态ＴＳａ和ＴＳ４的前线分子轨道
Ｆｉｇ．７ＴｈｅｆｒｏｎｔｉｅｒｍｏｌｅｃｕｌａｒｏｒｂｉｔａｌｏｆｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｓｔａｔｅＴＳａａｎｄＴＳ４

中的ＨＯＭＯ轨道主要是Ｐｔ的ｄ轨道与Ｏ的Ｐ轨道
构成的反键轨道，而对于ＴＳ４中ＨＯＭＯ，Ｐｔ的ｄ轨
道与其中一个Ｏ（距离石墨烯片较近的Ｏ）的ｐ轨道
有弱的成键作用，就是因为这弱的成键作用的存在

使得Ｐｔ—Ｏ断裂相对困难，也使得 Ｏ２／ＰｔＳＷ体系
中绝速步的能垒比 Ｏ２／Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ体系中 Ｏ２解离
的能垒高０．１６ｅＶ．通过上面的分析我们不难看出
ＳＷ缺陷的存在会降低Ｐｔ的ＯＲＲ能力．

３结论
为了探讨 ＳＷ缺陷对于 ＯＲＲ是否有利，通过

密度泛函理论的计算，探究了 Ｏ２在 ＰｔＳＷ上的吸
附与解离．结果发现，Ｏ２在ＰｔＳＷ上形成３种吸附
结构，通过４条路径，产生２种产物．Ｏ２在 ＰｔＳＷ
上的化学吸附作用最易通过［２＋１］环加成作用形成
一个三元环，随着Ｏ２的Ｏ—Ｏ键距离的拉长，促使
Ｏ２以不同的路径进行劈裂．由于 Ｏ２在 ＰｔＳＷ上的
吸附能及解离过程中 Ｏ２的解离所需要克服的能垒
都在比Ｏ２在Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上的高．因此，Ｏ２更易吸
附在 Ｐｔ／Ｇｒａｐｈｅｎｅ上，而 ＳＷ 缺陷石墨烯片对于

ＯＲＲ是不利的．
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