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学者利用载氧体构建新策略实现甲烷高效制烯烃。 近日，中国科学院广州能源研究所废弃物处
理与资源化利用研究室副研究员赵坤，联合美国北卡罗莱纳州立大学、华东理工大学、美国里海
大学等研究团队，利用载氧体构建新策略实现甲烷高效制烯烃。相关成果发表于《自然-
通讯》。

该研究报道了一种在以碳酸锂（Li2CO3）修饰的具有氧化还原活性的复合稀土金属氧化物催化
作用下，实现低温高效化学链甲烷氧化偶联制烯烃的方法。该催化剂在700℃下单程C2+收率高
达30.6%，且在甲烷分压高达1.4 atm的条件下仍能表现出稳定的性能。 

化学链甲烷氧化偶联反应机理解析。受访者供图

甲烷氧化偶联（OCM）技术可在自热条件下通过一步反应将甲烷转化为高附加值烯烃或烷烃（
C2+），是催化中的圣杯反应。但经过近40年的研究，常见的OCM催化剂Li/MgO和Na/Mn/W/Si
O2等始终无法解决反应过程中C2+单程收率较低（<30%）、反应温度较高（>800°C）及甲烷反
应气分压较低（<1 atm）等难题。

该工作通过化学链循环的方式，构建了系列碳酸锂负载的复合稀土金属氧化物作为载氧体催化剂
，有效抑制氧气直接作为氧化剂导致的甲烷过度氧化反应，进而实现甲烷氧化偶联高效制备C2+
。通过原位表征手段与量子化学计算，发现复合稀土氧化物中的Pr4+可诱导催化剂表面产生过氧
化物活性中间体并演变成活性羟基自由基，实现高效C-H键活化和C-C键偶联。 
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化学链甲烷氧化偶联反应性能。受访者供图

该研究建立了Li2CO3负载的复合稀土金属氧化物中Pr的氧化态与C2+收率之间的普遍相关性，为
甲烷氧化偶联反应中的氧化还原催化剂构建提供了理性设计思路。在此基础上，原料气还可以拓
展至生物沼气、垃圾填埋气、煤层气等资源的高值化利用。（来源：中国科学报 朱汉斌）

C2+收率与 Pr 氧化态的相关性。受访者供图

相关论文信息：https://www.nature.com/articles/s41467-023-43682-5
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