Влияние локализованной температуры на плазмон-индуцированный фотокатализ в наномасштабе на уровне отдельных наночастиц
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Понимание точного физического механизма, лежащего в основе плазмон-индуцированного фотокатализа далеко не полное, несмотря на то что это одна из самых активно исследуемых тем в практических применениях плазмонных технологий [1, 2]. В частности, спорным остается вопрос о роли локализованной температуры [3, 4]. Проблема касается не только фотокаталитической реакции 4-нитробензолтиола (4-NBT) представленной в данном исследовании, но и является предметом общей дискуссией, интенсивно ведущейся в сообществах плазмоники и катализа. 

Результаты, которые удалось получить на наноуровне, демонстрируют, что плазмон-индуцировнная фотокаталитическая активность и локализованный нагрев являются антикоррелированными. Для подтверждения данной гипотезы были использованы самоорганизующиеся, сформированные на плазмонных наноструктурах монослои 4-NBT в качестве эталонной модели фотокаталитической активности. Полученные гетероструктуры были изучены с помощью спектроскопии комбинационного рассеяния с поверхностным усилением и с усилением на наконечнике зонда (SERS и TERS соответственно). Результаты SERS показывают, что повышение внешней температуры способствует фотокаталитическому превращению 4NBT в продукты азобензола в соответствии с законом Аррениуса. Однако, результаты визуализации TERS на уровне отдельных наночастиц показывают, что области с наибольшей каталитической конверсией не коррелируют с областями, имеющими наибольшее усиление электромагнитного поля. 
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