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主要学术成就、科技成果及创新点： 

申请人主要从事多孔材料（沸石分子筛和MOFs）相关的研究工作，主要涉及

利用现代光谱技术尤其是原位紫外拉曼光谱研究沸石分子筛中活性中心结构与催

化反应的关系，多孔材料尤其是二维材料的设计合成，同时在生物质转化方面取

得了重要进展。研究工作在 Angew. Chem. Int. Ed., J. Am. Chem. Soc., Chem. Eur. J.等

国际重要刊物发表论文 18篇，被引 500余次。 

    生物质能是太阳能以化学能贮存在生物质中的能量形式，直接或者间接地来

源于植物的光合作用，是一种可再生的清洁能源。生物质可以通过一系列的催化

反应转化成多种高附加值的燃油和化学品，而高效催化剂的研发是实现这一过程

的核心。沸石分子筛，由于具有规整的孔道结构，较大的比表面积以及可调控的

活性中心和功能基元，作为催化材料在工业上有着极其重要的应用。为了更好的

设计合成沸石分子筛催化剂，就必须研究沸石分子筛催化剂活性中心与催化反应

机理的关系。近年来，金属有机框架（MOFs）化合物由于其高度可调的金属中心

以及有机配体导致了其结构与功能的多样性，进一步拓宽了多孔材料在催化领域

的应用前景。 

 多孔材料的设计合成及其在生物质转化中的应用 

    纤维素和半纤维素作为生物质的重要组成部分，如何高效的将其转化为高附

加值的化学品和生物油是生物质转化领域中的焦点问题之一，而葡萄糖是纤维素

和半纤维素的重要组成基元之一，它的异构化反应是纤维素和半纤维素转化的关

键步骤之一。 

二维分子筛催化剂 

    申请人成功合成出了具有单晶胞厚度的二维含Sn分子筛（Sn‐MFI），二维分子

筛中Sn仅存在于分子筛的骨架中，显示出了很强的Lewis酸性。该结论被119Sn固体

核磁，氘代乙腈吸附的原位红外光谱等表征所证实。它在葡萄糖异构化反应中表

现出了优异的催化活性，果糖收率达到60 %以上，利用同位素取代的葡萄糖追踪

反应机理表明，葡萄糖是通过分子内氢转移的路径转化成了果糖。传统沸石分子

筛中存在的传质限制大大阻碍了它们在大分子反应中的应用，而二维分子筛很好

的解决了这一问题。当把二维含Sn分子筛应用于更大分子如乳糖的异构化时，催

化活性和Sn‐Beta分子筛（糖异构化反应的state  of  the  art催化剂）相比提高了近5

倍（Angew. Chem. Int. Ed. 2015, 54, 10848‐10851, Very Important Paper）。申请人还

利用top‐down的策略合成出了二维的Sn‐MWW分子筛，它在葡萄糖以及麦芽糖的

异构化中都表现出了优异的活性（ChemSusChem 2013, 6, 1352‐1356; ChemCatChem 

2014, 6, 634‐639）。     



MOFs催化剂 

    除了通过分子内的氢转移，葡萄糖异构化反应也可以通过分子间质子转移的

过程进行，也即通常所说的碱催化机理，但是通过这一机理的葡萄糖异构化反应

副产物很多，无法得到高收率的果糖。申请人利用甘氨酸作为结构调节剂合成出

了一种MIL‐101复合催化剂，在不影响MIL‐101本身 Lewis酸性的情况下引入了碱

性的活性中心，将其应用于葡萄糖异构化时，实现了碱催化的高效葡萄糖异构化

反应，目标产物果糖的收率可以和最好的二维含 Sn分子筛催化剂相媲美。利用同

位素取代的葡萄糖和溶剂研究反应机理证实，葡萄糖主要是通过分子间质子转移

的途径高选择性的转化成了果糖（Angew. Chem. Int. Ed. 2018, 130, 5020‐5024）。 

 原位紫外拉曼光谱研究活性中心结构与催化反应性能的关系 

    在沸石分子筛中引入杂原子，可以为分子筛赋予独特的物理化学性质。例如

钛的引入给分子筛带来氧化中心，从而实现了在温和条件下的催化氧化过程。然

而由于沸石分子筛中能够引入的杂原子的量非常有限且物种复杂，这就给其催化

活性中心的研究带了极大的困难。申请人利用紫外共振拉曼光谱在原位条件下研

究了钛硅分子筛中骨架四配位的钛物种从活化双氧水到参与环氧化催化反应的循

环过程，首次发现了一种六配位的活性钛物种（ Chem.  Eur.  J.  2012,  18, 

13854‐13860），研究表明六配位活性钛物种的存在与环氧化反应选择性之间存在

关联，而且这一六配位的活性钛物种在钛硅分子筛的生长过程中起了举足轻重的

作用（J. Phys. Chem. C. 2013, 117, 2844‐2848）。含铜的沸石分子筛尤其是小孔的沸

石分子筛在氮氧化物的消除方面表现出了独特的优势，目前最具代表性的催化剂

是 Cu/SSZ‐13，申请人利用原位共振拉曼光谱结合其它表征手段探索了 Cu/SSZ‐13

中的铜物种分布，研究表明除了单核的铜物种外，至少存在两种双核的铜物种，

其中桥氧的双核铜物种很可能导致了还原剂的无效氧化从而影响了其在 NH3‐SCR

中的催化性能（ChemCatChem 2014, 6, 634‐639）。 

    总之，申请人在多孔材料的设计合成，催化剂活性中心结构-催化反应性能关

系的研究尤其是在生物质转化方面积累了丰富的经验，也取得了重要的进展，期

待回到梦想开始的科学殿堂，为祖国的发展做出自己的贡献！ 
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