
 

研究人员实现精准调控单原子的第二壳层配位数
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研究人员实现精准调控单原子的第二壳层配位数。 近日，中国科学技术大学教授曾杰团队研究
发现，氧化镍负载的铱单原子催化剂在阳极水氧化反应中的活性与铱单原子的第二壳层铱-氧-镍
配位数呈火山型曲线关系，第二壳层配位数适中的单原子催化剂表现出最优异的活性。相关成果
日前发表于《德国应用化学》。

精准构建单原子催化剂金属中心原子的配位环境对阐明单原子催化剂结构和催化活性间的关系非
常重要。然而，即使是具有相同组成和化学性质的单原子催化剂，关于局部配位环境影响的争论
也相当复杂，需要更多地关注第二配位壳层的调节。对于氧化物载体，由于其结构的稳定性，精
准调控负载在氧化物载体上单原子的第二壳层配位环境仍然面临挑战。

在此工作中，研究人员通过不同的键合策略，创制了三种氧化镍负载的铱单原子催化剂，铱单原
子第二壳层铱-氧-镍配位数分别为3、4、5。电化学测试表明，铱第二壳层配位数为4的单原子催
化剂表现出最优异的活性，在过电势300毫伏时，可以达到0.4毫安每平方厘米的本征电流密度，
分别是第二壳层配位数为3和5的单原子催化剂的3.1和2.2倍，催化活性和铱-氧-
镍配位数之间呈现火山型的关系。

随后，研究人员对此现象进行了电化学原位谱学和理论计算研究。原位谱学结果表明，铱单原子
是发生阳极水氧化反应的主要活性位点。理论计算结果表明，铱单原子催化剂的高活性归因于适
中的配位数减弱了对氧氧氢中间体的吸附，使得反应决速步的能垒最低，从而提高了阳极水氧化
的活性。

研究人员介绍，研究通过调控键合策略实现了在氧化物载体表面精准调控单原子的第二壳层配位
数，深入理解了单原子催化剂第二壳层配位数和催化活性之间的火山型关系，为设计高效的水氧
化催化剂提供了新思路。（来源：中国科学报 王敏）

相关论文信息：https://doi.org/10.1002/anie.202410520
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