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精密测量院应邀撰写分子筛限域孔道中碳正离子化学的综述性论文

　　精密测量院郑安民研究团队近期应英国皇家化学会旗下Chemical Society Reviews 期刊的邀请，
撰写了题为“Carbocation chemistry confined in zeolites: spectroscopic and theoretical charact
erizations”的综述论文，并被遴选为封面文章。论文从课题组围绕分子筛限域孔道中碳正离子催化的
相关工作出发，系统地介绍谱学实验和理论计算在分子筛限域孔道中碳正离子化学的研究前沿与进展，
阐述了分子筛限域孔道特性对碳正离子稳定性和反应性能的影响机制。
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论文封面

　　烷烃、烯烃和醇等碳氢化合物的酸催化转化是重要的工业反应过程，碳正离子则是这些反应中最常
见也最重要的中间体。酸性分子筛催化剂的催化效率、选择性和失活都与其中涉及的碳正离子稳定性、
演化过程和寿命密切相关。因而，对于分子筛限域环境中碳正离子的深刻认识不仅有利于解释催化反应
机理，还对分子筛催化剂酸性和孔道结构的设计和调控起到至关重要的作用。

　　论文根据碳正离子的几何结构、电子结构及其稳定性出发确定了分子筛中碳正离子的类型，系统介

绍了用于碳正离子表征的各种谱学实验（固体核磁共振、紫外可见光谱、红外/拉曼光谱、荧光光谱

等）和理论计算方法，指出了这些方法在分子筛孔道中碳正离子结构表征和反应机理研究上的优势和局

限性。论文进一步以甲醇制备烯烃和烯烃裂解反应为例，探讨了影响分子筛孔道中碳正离子稳定性的两

个因素——酸性和限域效应，并从受阻的路易斯酸碱对角度讨论了分子筛中碳正离子的稳定性与反应

活性之间的关系。 　
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　　图：（a）分子筛限域孔道中芳香性碳正离子参与的甲醇转化机理；（b）分子筛限域孔道中芳香性碳正离子与骨

架形成的FLP结构

　　基于对分子筛限域孔道中碳正离子化学的认识，论文总结了碳正离子在不同类型分子筛催化反应中

所起到的关键作用，阐明了分子筛限域孔道与碳正离子结构匹配性对碳正离子稳定性所起到的重要作

用，并指出原位谱学表征与从头算分子动力学结合方法将是确定分子筛限域孔道中碳正离子超快演化动

力学行为研究的强有力研究手段。

　　文章的第一作者是精密测量院特别研究助理/博士后陈伟。

　　该工作得到了国家自然科学基金委与科技部的支持。

　　论文链接：https://doi.org/10.1039/D1CS00966D (https://doi.org/10.1039/D1CS00966D)
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