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不饱和氮杂环是重要的有机合成中间体，广泛存在于药物、生物活性分子以及天然产物骨架中。
饱和氮杂环的氧化脱氢（ODH）是合成不饱和氮杂环高效简洁的方法。传统基于过渡金属热催
化ODH过程往往使用化学计量且环境不友好的氧化剂，存在选择性低、官能团兼容性差等弊端
。因此，如何实现温和条件下不饱和氮杂环高效氧化脱氢过程是合成和催化领域关注的研究热点
。 近期，中国科学院青岛能源所研究员杨勇带领的低碳催化转化研究组开发出氧空位强化可见
光催化氧化脱氢策略，实现了室温条件下不饱和N-杂环芳烃的绿色可持续合成，催化效率高、
底物使用范围广、官能团兼容性好（图1）。该策略同时实现了具有高生物活性C-核苷类似物的
首例光催化高效合成，也适用于可见光甚至日光照射下克级规模的合成，展现出实际应用的潜力
。此外，该催化剂在重复使用10次后，依旧保持高催化活性和稳定性。
前期，该研究组采用N原子掺杂策略
制备了表面富氧空位Nb2O5纳米棒双功能催化剂（OVs-N-Nb2O5

），实现了温和条件下烯烃与亚磺酸钠双功能化反应合成重要合成切块α-
羰基磺酸酯类化合物（Appl. Catal. B: Environ., 2022, 304,
120964）。研究发现，氮原子掺杂能有效窄化N
b2O5

半导体材料禁带宽度、抑制光生电子复合，增强催化剂对可见光响应和光效率。同时，杂原子掺
杂促进了Nb2O5

表面氧
空位（OVs）
的形成，促进氧气分子吸附
活化并高效率产生超氧阴离子自由基（O2.-

）。在该研究基础上，研究组进一步通过催化剂制备条件的调控，研究了催化剂表面氧空位对氧
气分子吸附活化能力及其浓度在有氧参与N-杂化催化脱氢性能的影响。实验结果和理论计算进
一步揭示了催化剂表面氧空位对氧气和底物分子的吸附活化催化作用机制（图2、图3），OVs有
效增强可见光响应和加速光生空
穴-电子对分离效率，促进了O2分子和反应物的吸附和活化，从而提高了光催化活性。 研究为不
饱和氮杂环的合成提供了绿色高效的新催化策略，也为半导体光催化剂的设计及其在催化有机反
应中的应用提供了参考和理论基础。 相关研究成果近期发表在Applied Catalysis
B:Environmental
上。研究工作得到国家自然科学基金、山东省自然科学基金重点项目、英国皇家学会“牛顿高级
学者”基金等的支持。 论文链接 
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https://www.sciencedirect.com/science/article/pii/S092633732200563X


 

图1.光催化饱和氮杂环需氧氧化脱氢示意图

图2.（a）N-Nb2O5-250, 350, 450 初始反应速率,（b）初始反应速率与氧空位浓度关系
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图3.DFT计算结果
研究团队单位：青岛生物能源与过程研究所

更多 科学进展 请访问 https://www.iikx.com/news/progress/
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