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科研人员构建出氮化碳负载铜原子簇催化剂。
在催化科学领域，单原子催化剂因独特的催化潜力而备受关注。但是，单原子催化剂的本征质量
活性受限，制约其实际应用。

中国科学院青岛生物能源与过程研究所与兰州化学物理研究所合作，基于少原子团簇催化剂精准
可控的结构与金属聚集效应等优势，通过原子级活性位点的设计与多原子协同作用的调控，构建
出氮化碳负载铜原子簇催化剂（Cu3/CN
）。这一催化剂在苯选择氧化制苯酚反应中展现出优异的催化性能。

研究结合原位/
非原位表面分析，明确铜位点吸附氧物种（C
u=O*）在C-H键活化中的作用。密度泛函理论
计算发现，相较于孤立的Cu1位点，Cu3原子簇的d
带中心位置更高，且与H2O2

分子间存在更强的电荷转移作用。这
种电荷转移效应促使H2O2分子中O-O键拉伸，促进Cu=O*活性物种形成。
更重要的是，Cu3位点中的Cu=O*在费米能级附近呈现O 2p轨道与Cu
3d
轨道杂化特征，赋
予其优异的苯分子活化能力。进一步
，理论计算显示，Cu3

原子簇特有的组装效应是实现高性能催化的关键所在。研究建立的构效关系阐释了原子簇结构优
化催化功能的微观机制，为精准设计高性能氧化催化剂提供了理论依据。

研究探讨了Cu3

原子团簇催化剂在
苯选择氧化制苯酚反应中的聚集效应
：在优化条件下，Cu3

/CN催化剂的苯转化率为76.2%，苯酚选择性为96.1%，优于已有成果。研究揭示了活性位点原子
核数对反应速率的影响：
随着Cu原子数目增加，反应速度控制步骤由H2O2的活化转变为C-
H参与的O插入
，体现出活性位点结构对催化
性能的重要影响。研究通过构筑Cu3团簇改善电荷转移：Cu3

                                                   1 / 3



 

团簇的构建提高了Cu位点的d带中心，加
速其与吸附H2O2之间的电荷转移，利于Cu=O*关键氧化物种形成。同时，Cu=O*中的O*
2p轨道和Cu的3d轨道在费米能级附近明显杂化，利于C6H6O *中间体形成。

上述研究确立了催化活性位点结构与催化性能之间的关联，揭示了原子簇结构在优化催化性能方
面所发挥的关键作用，为亚纳米尺度非贵金属催化剂的设计提供了基础见解，并针对碳氢化合物
氧化反应的高效催化剂设计建立了通用的合成范例。

相关研究成果发表在《美国化学会志》（JACS
）上。研究工作得到国家自然科学基金等的支持。
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研究团队单位：青岛生物能源与过程研究所  

 

更多 科学进展 请访问 https://www.iikx.com/news/progress/
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https://pubs.acs.org/doi/abs/10.1021/jacs.5c00340
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