
 

过程工程所在sp杂化氮掺杂石墨炔的氧还原应用研究
中获进展

作者：writer 来源：中国科学院

本文原地址：https://www.iikx.com/news/progress/1647.html

本文仅供学习交流之用，版权归原作者所有，请勿用于商业用途！

燃料电池具有零污染、能量转化效率高、适用范围广泛等众多优点，使其成为最具前景的新型能
源转化装置之一。燃料电池的阴极氧还原反应(ORR)是一个动力学迟缓的过程，需要在催化剂的
作用下才能输出有效的电流密度。传统的ORR催化剂主要为价格昂贵的铂类材料。在燃料电池发
电系统中，燃料电池电堆成本占总成本的50%以上，而铂类贵金属催化剂又占电堆成本的50%以
上。因此，开发价格低廉的非贵金属ORR催化剂是促进燃料电池规模应用的必然选择。近年来的
研究证实，氮掺杂碳基催化剂具有良好的ORR催化活性和稳定性，有望取代铂类催化剂在燃料电
池中的应用。氮掺杂构型有很多不同的形式，包括吡啶氮、亚胺氮、吡咯氮、氨基氮、腈基氮、
石墨氮和氧化氮等。一般认为吡啶氮的存在创造了ORR活性位点，而其它高性能的氮掺杂类型鲜
有报道。

中国科学院过程工程研究所生化工程国家重点实验室研究员王丹团队及其合作者成功研发了一种
sp杂化氮掺杂的石墨炔，在氧还原电催化领域取得新进展。通过周环反应成功在薄层石墨炔的炔
键上引入了新型的sp杂化氮原子，实现了氮的定点、定量掺杂(图1)。与其它形式的氮构型相比
，sp杂化氮原子的引入使得周围碳原子带有更多的正电荷，更有利于O2的吸附和活化，使电子
更易转移到催化剂表面，能够显著提高ORR催化性能。碱性条件下，半波电位(E1/2)为0.87
V，动力学电流密度(Jk)为38.0 mA/cm2，均优于商业Pt/C催化剂，并表现出更好的稳定性和甲醇
耐受性(图2)。在酸性条件下，材料的活性虽略低于Pt/C催化剂，但仍优于其它非金属催化剂。
这种氮原子可控掺杂的机理和策略为催化剂的设计提供了一种新思路，有力推动了非金属催化剂
取代铂基催化剂的进程。

相关研究结果发表在《自然-化学》(Nature Chemistry，2018, 10, 924-931)上。该研究得到国家自然
科学基金(项目编号：21325105、21590795、21401199)、中科院创新交叉团队等的支持。
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图1.sp杂化氮原子掺杂的石墨炔合成机理图
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图2. sp杂化氮原子掺杂石墨炔及商业Pt/C催化剂在碱性溶液中的ORR活性
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