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实现在单个金属粒子催化活性位的结构调控。 近日，中科院大连化学物理研究所催化基础国家
重点实验室研究员李勇、研究员申文杰等与德国卡尔斯鲁厄理工学院汪跃民教授、上海应用物理
研究所研究员姜政、中国科技大学李微雪教授等合作，在单个金属合金粒子催化加氢研究方面取
得新进展。相关研究成果发表在《自然—通讯》。

双金属合金催化剂具有可变的化学组成、可调的几何结构和迥异的电子分布特性，广泛应用于石
油化工、精细化学品合成等领域。但是，在催化反应条件下合金粒子之间的金属原子迁移和扩散
导致催化剂纳米粒子重构，以及表面化学组成、粒子尺寸、形貌、晶相等发生变化。因此，定量
描述金属合金催化剂活性位原子结构是多相催化领域所面临的挑战。

本工作中，研究团队首先利用多元醇液相还原技术制备了单分散的PdCu纳米粒子（8nm），再
利用反相微乳液法制备了SiO2包裹的PdCu@SiO2核壳型结构的单个粒子，最后，通过调节处理温
度和气氛，在化学组成、尺寸和形貌不变的前提下，在SiO2壳层限域的纳米空间内实现了单一合
金纳米粒子从有序体心立方（B2）到无序面心立方（fcc）的晶相转变。研究发现，在室温和计
量比条件下的乙炔催化加氢反应中，B2粒子的转化速率是fcc粒子的十倍以上。此外，研究团队
借助同步辐射、红外光谱、原位电镜和理论计算等，发现B2粒子的Pd和Cu原子分别有序占据体
心立方的顶点和体心位置，而fcc粒子中的Pd和Cu原子随机落位于面心立方的顶点和面心位置；B
2粒子表面具有高密度的Pd-Cu键，高度隔离的Pd位点可以活化H2分子，解离的H原子则落位在
粒子表层和次表层的Pd和Cu原子间隙，表现出更高的催化加氢本征活性。

本工作不仅揭示了单个金属纳米粒子活性位的原子结构，更为重要的是，为研究单个粒子催化行
为和研制高活性金属合金催化剂提供了新思路和理论基础。（来源：中国科学报孙丹宁）

相关论文信息：https://doi.org/10.1038/s41467-022-32274-4
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