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近日，中国科学院金属研究所沈阳材料科学国家研究中心研究员刘洪阳和博士研究生贾志民等与
北京大学、香港科技大学、中科院上海应用物理研究所、中科院山西煤炭化学研究所等研究团队
合作，通过调控Pt含量和制备方法在亚纳米尺度下实现对Pt物种的调控，设计出一种锚定在弯曲
石墨烯载体（ND@G）上的全暴露Pt团簇（Ptn

）催化剂，表现出显着增强的低温CO氧化活性。相关研究成果在线发表于ACS Catalysis。

多相催化领域中催化活性位点的研究对于设计和构建高效催化剂至关重要。催化活性位点由于其
结构复杂性，尤其是尺寸降到原子尺度下包括纳米颗粒、团簇甚至单原子等，很难被鉴别。对于
许多涉及到相邻配位原子参与反应物活化的催化反应来说，判断原子级分散的孤立金属原子是否
是活性结构是非常必要的。在所有催化构型中，单原子催化剂（SACs）由于其最大化的原子利
用率和单一的活性位点而被报道，在许多反应中具有高催化活性和选择性。然而，对于某些催化
反应，孤立的原子位点可能由于缺乏与相邻活性位点的配位而失去反应性。全暴露团簇（FECCs
）不仅可以提供多个金属原子形成的集合位点，具有一定的金属性，同时保持充分的原子利用率
。这有利于在集团位点上特定的反应物或中间体分子吸附和转化，得到更好的催化性能。因此，
从单原子到纳米尺度范围内优化金属活性物种结构对设计开发特定反应中的高效催化剂具有重要
意义。

在该研究中，研究人员构建了一系列负载在纳米金刚石/石墨烯（ND@G）杂化载体上的Pt催化
剂，分别为Pt单原子、完全暴露的Pt团簇和Pt纳米粒子（图1），来揭示低温CO氧化活性与亚纳
米尺度下Pt-Pt配位数之间的特殊内在联系，探索低温CO氧化活性位的本征结构。在CO氧化反应
中，完全暴露的Pt团簇与典型的Pt纳米颗粒和单原子相比，具有更优异的催化活性，在30℃下的
转换速率TOF达到3.5
s-1

（图2）。结合程序控温技术、动力学测量和理论计算表明，Pt纳米颗粒催化剂由于低温下对CO
的强吸附，导致O2

较难在Pt纳米颗粒表面同时与CO吸附活化，因此表现出较低的低温CO氧化活性；完全暴露的Pt
团簇有着较弱的CO吸附能力，可实现CO和O2

在其表面同时解离吸附，进而促进低温CO氧化反应。此外，单原子催化剂由于其单一位点难以
同时吸附活化CO和O2

，表现出较低的低温CO氧化活性（图3）。该研究发现，构建特殊的全暴露团簇活性结构，同时
实现原子利用率和反应性的最大化，可为未来高效催化剂的开发提供新的思路。
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论文链接

图1 (a)原始纳米金刚石和(b)ND@G的HRTEM图像；(c,d,e) 全暴露Pt团簇的HAADF-
STEM图像；(f)其线强度分布图。

图2 (a)不同Pt/ND@G样品在30℃时的CO氧化性能图；(b)表观活化能(Ea)。
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图3 (a)不同Pt/ND@G催化剂的CO-TPD图；(b)
CO-TPSR图；(c)CO和(d)O2分压对不同Pt/ND@G上TOF的影响。
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图4 不同Pt物种与CO氧化性能关联示意图。

研究团队单位：金属研究所 
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