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电子结构调谐表界面催化加氢领域获新成果。 近日，Nature Communications（《自然-
通讯》）和Advanced Materials（《先进材料》）相继刊登了武汉大学教授肖湘衡团队关于电子结
构调谐表界面催化加氢的最新研究成果。

近年来，人们对电催化加氢的催化剂研究不断取得新进展，效率也在不断的提升。然而，由于固
液界面固有物理屏障及研究手段的限制，活性表面电子结构与活性位点微观配位的动态演化仍旧
缺乏系统、清晰的物理图像认知。

对此，课题组研究人员聚焦电还原过程中金属催化表面强质子耦合现象，采用多种原位光谱学表
征手段证明由于强质子耦合效应的存在，以Pd为代表的金属活性表面会原位形成PdHx催化反应
活性中心。

相对其他活性金属表面，其d(Pd)-p(N)轨道的相对较强杂化耦合填充了N基反应基团反键轨道的
电子态，增加了反应基团C≡N初始加氢步骤的能力。同时，晶格中氢原子的存在使得Pd的d空
轨道减少，减弱了目标产物（乙胺）的脱附势垒，利于催化反应过程中吸脱附平衡。由于Pd基
催化剂合适的连续性能带位置，因而在筛选的系列金属催化剂中展现出了优异的加氢反应活性及
产物选择性。研究人员进一步拓展采用质子交换膜电解器进行电催化乙腈加氢转化的系统可行性
验证，测试结果显示，在电流密度为200 mA cm?2时，Pd/C展现了较高的乙胺法拉第效率和比产
率，比所筛选的其他金属催化剂高出一个数量级。

此外，课题组聚焦非极性N2分子的局域场调控活化开展了系列研究工作。电催化N2还原反应（
NRR）合成氨（NH3）是一种绿色的可持续反应，具有补充工业哈伯法的潜力。然而N2作为一
种惰性的非极性分子，其很难被电极表面吸附并进一步活化，这导致NH3合成的选择性和活性受
到极大限制。虽然有多种外部刺激（例如压力，温度，光）已被报道可调节气体分子吸附，但通
过表面静电场局域调控分子吸附过程仍然缺乏系统研究。当电极表面静电场由均匀分布转变至局
域极化时，由于尖端效应的存在导致电极表面高曲率部分的电荷会更加集中，从而对非极性分子
产生吸引。更重要的是，该类不均匀极化电场可以进一步稳定带电基团，实现电荷的快速传导输
运。

对此，本工作提出通过原子掺杂工程构建了表面局域极化电场来增强N2的吸附活化能力，并通
过基于同步辐射光源的原位傅里叶变换红外光谱检测到了N2吸附态（极化电场的增强效应），
最终实现了高效的酸性NRR过程。（来源：中国科学报 李思辉 吴江龙）

相关论文信息：https://www.nature.com/articles/s41467-024-47622-9
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