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催化是现代化工的基础。通过高效催化剂的设计能够显著降低能耗、控制产物选择性，实现绿色
能源和化学产品的开发。将不同功能的金属组装成串联催化剂，实现多个反应一步串联，有望达
到优化过程、节能转化的目的。然而，传统方法控制精度低，所构筑的串联催化剂结构复杂，不
同金属组分间距离随机，产物选择性调控困难。 为揭示双金属串联催化的间距效应，中国科学
院山西煤炭化学研究所研究员覃勇、副研究员张斌团队，利用模板辅助的原子层沉积方法设计出
五夹层双金属催化剂，实现了双金属层间距在亚纳米尺度上的精准调控。以水合肼分解制氢和硝
基苯加氢串联反应为探针反应，揭示了铂镍层的间距效应和水溶剂参与的活性氢传递对串联催化
的促进机制。论文近日以Distance Effect of Ni-Pt Dual Sites for Active Hydrogen Transfer in Tandem
Reaction为题发表在Cell旗下杂志The Innovation上。
利用模板辅助的原子层沉积方法设计出TiO2/Pt/xTiO2/Ni/TiO2

多孔五夹层催化剂（图1）。通过改变过渡层氧化物的厚度（或沉积循环数）可实现Ni和Pt层间
距的精准控制。改变沉积物种可得TiO2/Ni/TiO2和TiO2/Pt/TiO2

单金属催化剂及TiO2/PtNi/TiO2管套管催化剂。
正面（图2a,b,f）和
聚焦离子束制备的截面样品（图2c,d）
透射电镜证实了TiO2/Pt/xTiO2/Ni/TiO2

催化剂的五夹层结构。由截面选区电子能量损失谱（EELS）分析结果可知，催化剂内层和外层
的氧化钛中的钛为+4价，过渡层的钛主要为+3价（图2e）。而X射线吸收谱（XAFS）则进一步证
实过渡层存在可实现Ni和Pt层的物理分离而不形成合金。进一步系列测试结果表明，过渡层距离
不影响五夹层催化剂的晶型、比表面积和孔体积、金属负载量以及吸附氢气的能力。总之，双金
属层间距主要影响了过渡层氧化钛的结构，间距越小过渡层上氧化钛的还原度越高。 镍层仅能
催化水合肼分解制氢，铂层则仅催化硝基苯加氢，以水相中水合肼分解制氢和硝基苯加氢串联反
应作为探针反应来揭示串联催化的间距效应。与单金属、机械混合以及管套管等催化剂相比，五
夹层催化剂
显示出优异的串联活性
。铂镍间距越小，串联性能越高。与其他ZnO
和Al2O3相比，采用TiO2

为过渡层时催化剂能够促进活性氢的传递，具有更高的性能。重水同位素实验表明，水参与的过
渡层上活性氢的传递为串联催化的决速步骤。间距越小，过渡层上活性氢物种传递的位点越多（
低价的氧化钛和氧缺陷位点），更有利于促进氢原子的传递和提高串联催化效率（图3）。 该工
作实现了不同活性位点间距在亚纳米尺度连续精准调控，系统揭示了不同活性位点的间距效应和
活性氢传递机制。研究成果为揭示串联催化中的距离效应以及不同金属层间距和过渡层对中间体
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传递的机制提供理论基础。五夹层结构的催化剂具有普适性，有望进一步应用到各种多金属催化
的串联催化体系。 该工作得到了国家自然科学基金、国家杰出青年科学基金、中科院青年创新
促进会、国家重点研发项目、山西省自然科学基金、上海光源的资助与支持。 论文链接 

图1. 五夹层催化剂的结构设计示意图
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http://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S2666675820300291


 

图2. 催化剂的结构表征：
TiO2/Pt/50TiO2/Ni/TiO2

五夹层催化剂的透射电镜照片(a,b)；TiO2/Pt/10TiO2/Ni/TiO2的截面透射电镜照片(c,
d)及截面不同区域EELS谱(e)；TiO2/Pt/50TiO2/Ni/TiO2的STEM及元素面扫图(f)

图3. 水参与的活性氢传递原理
研究团队单位：山西煤炭化学研究所
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