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提名意见
	该项目面向绿氢消纳与碳资源化利用的重大需求，围绕如何通过催化材料活性中心的原子级精准设计，实现对CO2分子活化及碳碳键偶联过程精确调控这一核心科学问题，在国家自然科学基金项目资助下，取得了多项原创性科学发现。（1）提出了多原子团簇“氢池”催化材料体系，发现N、S等非金属原子与Co、Pt配位后，H₂可发生异裂形成N–H、S–H等“氢池”物种，直接参与CO₂活化并生成HCOO*或COOH*中间体，规避传统中性H*原子加氢路径，从而显著促进CO2活化转化。（2）发展了“高对称性模板原位共形生长低对称性规整晶面”的材料合成策略，首次实现特定碳化铁晶面的选择性暴露，并据此揭示晶面对碳碳键偶联的调控机制；在此基础上，构筑Fe5C2–Fe3O4–Cu三相复合界面催化材料，揭示CO插入与碳化物协同介导的碳链增长机制，实现了常压下CO2加氢合成长链烯烃（C4+=）选择性的世界纪录。项目成果发表在《Nature Energy》（1篇）、《Nature Nanotechnology》（1篇）、《Proceedings of the National Academy of Sciences of the United States of America》（1篇）、《Nature Communications》（2篇），其中三篇论文入选ESI高被引文章。

	














项目简介
	利用可再生能源电解水制得的绿氢将二氧化碳（CO2）加氢转化为高值化学品，既可实现碳的资源化利用、助力“双碳”目标，又可有效消纳绿氢、解决可再生能源大规模并网带来的存储难题。其核心科学问题在于如何通过对催化材料活性中心的原子级精准设计，实现对CO2分子活化和碳碳键偶联过程的精确调控。该团队在国家自然科学基金项目资助下，从多原子团簇“氢池”催化材料体系促进CO2活化和碳化铁晶面/界面调控碳碳键偶联入手，设计并制备了系列新型催化材料，形成了以下两方面核心发现。
（1）提出了多原子团簇“氢池”催化材料体系，揭示了近邻“氢池”的协同作用机制，实现了CO2加氢制备甲醇、甲酸等C1产物。该团队发现N、S、O等非金属原子与Co、Pt配位后，H2会异裂形成N-H、S-H和O-H等“氢池”，直接参与CO2活化生成HCOO*或COOH*中间体，绕开传统中性H*原子加氢路径，从而显著促进CO2活化过程。该团队发现在传统的钴基催化剂引入氨基氢，形成“Co4-NH”局域氢池促进了二氧化碳的活化和转化，其本征活性是传统钴基催化剂的64倍（代表性论文1）。该团队进一步在Mo基催化剂表面构筑Mo6-(SH)3-Pt1局域氢池，并通过其近邻效应精准调控了CO2加氢路径（代表性论文2）。在孤立的Mo6-(SH)3-Pt1上，CO2经历C(OH)2*中间体转化为甲醇；而在近邻活性中心上，CO2加氢形成HCOOH*，并脱附得到甲酸。在活性中心精准调控的基础上，进一步发展了催化材料的公斤级规模化制备方法（代表性论文3）。
（2）发展了碳化铁晶面与界面的可控构筑方法，揭示了其对碳碳键偶联的调控机制，实现了CO2加氢制备长链烯烃。碳化铁（如χ-Fe5C2）是用于碳碳键偶联的经典催化材料，但其低对称性单斜晶体特定晶面的可控合成是长期未解的材料学难题。该团队发展了“高对称性模板原位共形生长低对称性规整晶面”的材料合成策略，首次实现了χ-Fe5C2{202}和{112}晶面的选择性暴露，并基于此揭示了晶面对碳碳键偶联的调控机制（代表性论文4）。该团队在碳化铁碳碳偶联的基础上，耦合了Fe3O4的逆水气变换功能与Cu的CO插入功能，构筑出Fe5C2-Fe3O4-Cu三相复合界面催化材料，从而实现了常压下CO2加氢合成长链烯烃（C4+=）选择性的世界纪录（代表性论文5）。
该项目围绕CO2加氢催化材料展开研究，发展了多原子团簇“氢池”和可控碳化铁晶面/界面两类催化材料体系，揭示出反应过程中碳氧键活化和碳碳键偶联机制。项目成果发表在《Nature Energy》（1篇）、《Nature Nanotechnology》（1篇）、《Proceedings of the National Academy of Sciences of the United States of America》（1篇）、《Nature Communications》（2篇），其中三篇论文入选ESI高被引文章。
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