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中科院大化所研究揭示金属—分子筛类酶催化特性。 近日，中科院大连化学物理研究所刘中民
院士和研究员魏迎旭团队，与研究员肖建平团队合作，在金属—分子筛局域结构和微环境在烷烃
脱氢中的作用机制研究方面取得新进展。相关研究成果发表在《美国化学会志》。

将金属引入到分子筛中，可以实现多种催化反应，如脱氢、加氢和氧化等。在某些反应中，分子
筛不仅能够提供活性中心，还可以通过限域空间和局域微环境作用整个催化过程。这种催化作用
与金属酶催化相似，通过金属中心和微环境共同实现了反应物分子的吸附活化，优化反应路径，
从而实现整个催化循环。近期，Co基催化剂被发现具有一定的烷烃脱氢能力。然而，报道的催
化剂性能迥异，如何构筑高性能的Co基烷烃脱氢催化剂仍不明确。在负载型Co基催化剂上，通
常会同时存在单位点、团簇和纳米颗粒等多种Co物种，明确催化剂的活性中心和催化机理存在
较大的挑战。将Co物种引入到分子筛骨架中，不仅可以调节活性中心的电子结构，构筑高效的
催化剂体系，同时还可以得到结构明确的Co物种，实现活性中心结构、酸性和催化机理的精准
解析。

本工作将孤立的Co位点构筑到纯硅MFI分子筛骨架中，通过多种表征技术结合理论模拟建立了活
性中心{(≡SiO)2Co(HO-Si≡)2}的微观结构。研究发现，Co位点主要位于MFI分子筛的T1(7)和T3
(9)位，具有两个Co-O-Si键和两个类桥式羟基Co���OH-Si结构。和金属酶催化相似，金属—
分子筛Co-MFI通过局域结构和微环境共同作用，实现了丙烷脱氢过程：分子筛微环境可以预活
化丙烷分子，Co原子可以极化临近的氧原子（Co-O-Si）接受C3H7*和H*，Co原子和柔性的分子
筛骨架能够稳定C3H7*中间物种；Co活性中心电子态和配位状态的连续动态演变和可逆恢复，
满足PDH反应中一系列基元步骤，实现类酶催化作用过程。

该工作有助于理解金属—分子筛活性中心的作用方式、微环境的协同作用过程和分子筛动态催化
机制。（来源：中国科学报孙丹宁）

相关论文信息：https://doi.org/10.1021/jacs.2c02636
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