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二维材料催化活性描述符的研究进展 
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摘  要：人类日常生活中使用的化学化工产品约有 80%的生产制造过程中涉及非均相催化反应，如何缩短催化剂开发周期，

高效筛选性能优异的催化剂成为一大重要议题。在诸多催化剂中，二维材料因其独特的结构与电子特性备受关注，从种类繁

多的二维材料中筛选出满足特定反应需求的类型需要明晰催化剂结构与功能的关系。描述符能够关联起催化剂的结构性质、

电子性质与催化剂的性能，通过描述符，催化剂的构效关系能够被揭示与衡量。结构描述符预测二维碳材料催化活性时性能

较好，电子描述符较之于结构描述符，与催化反应性能的特征参数更为匹配，而融合两者特色的二元描述符是催化剂性能描述

符未来发展的重要方向。在大数据的时代背景下，描述符的发展逐渐与机器学习等新兴方法融合，包含多维度参数的性能预

测模型崭露头角，随着人工智能技术的更迭，大数据驱动的性能描述符将助力二维材料催化剂的蓬勃发展。 
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Research Progress on Heterogeneous Catalytic Reaction Activity Descriptors for 
Two-Dimensional Materials 
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Abstract: Approximately 80% of chemical products used in daily life involve heterogeneous catalytic reactions. How to shorten the 
catalyst development cycle and efficiently screen catalysts with the superior performance has become a challenge. Among various 
types of catalysts, two-dimensional materials have attracted recent attention due to their unique structure and electronic properties. It 
is thus necessary for two-dimensional materials with some specific reaction requirements to clarify the relationship between catalyst 
structure and function. Descriptors can correlate the structural properties, electronic properties and performance of catalysts, and the 
structure-activity relationship of catalysts can be revealed through descriptors. The principle of each descriptor�s association with 
catalyst performance and its mechanism were introduced. Structural descriptors have a better performance in predicting the activity of 
two-dimensional carbon materials. Compared with the structural descriptors, electronic descriptors can match the parameters of 
catalytic performance. It is possible to develop the binary descriptors that combine the merits of both structural and electronic 
descriptors. In the era of big data, the development of descriptors is gradually integrated with emerging methods such as machine 
learning, and some performance prediction models for multi-dimensional parameters need to be developed. With the progress of 
artificial intelligence technology, big data-driven performance descriptors will facilitate the development of 2D material catalysts. 
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催化反应是人类赖以生存所需的诸多化学化工

品生产中至关重要的反应，人类现代社会的发展与

进步都离不开催化剂与催化反应[1–9]。催化反应可根

据反应物与催化剂所属的相态分为 2 类，即均相催 
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化反应与非均相催化反应。二维材料由于比表面积

大，活性位点多，广泛地应用于多种非均相催化反

应中。非均相催化反应与均相催化反应不同，通常

发生在固体催化剂的表面，完整的催化反应历程包

含 5 个阶：首先，体相中的活性物质会向催化剂表

面扩散；而后到达催化剂表面的物质会由于与催化

剂底物间的相互作用程度差异发生吸附；吸附的一

部分活性物质会在催化剂作用下发生活化并与扩散

至催化剂界面的其他活性物质反应；反应产生的物

质从催化剂表面发生解吸；解吸的产物进一步从近

催化剂表面处向体相扩散。从以上五步可以看出，

在非均相催化反应中，催化剂表面的性质对催化反

应的性能至关重要，正是因为如此，对于非均相催

化剂性能提升的突破点在于催化剂表面性质的调

控。而面对数量繁多的催化剂种类，如何避免大量

重复性的尝试，科学定向地调控催化剂的表面性质

以高效地筛选出面向特定反应的高性能催化剂已成

为非均相催化研究中的一大重要议题。 
随着技术的发展，通过计算机模拟理性地设计

催化剂并探索催化剂表面性质修饰的合理策略日

益成为非均相催化研究中不可或缺的环节[10–14]。使

用基于量子化学方法 (QM)[15–17]、密度泛函理论

(DFT)[18–20]等其他理论方法的计算工具，能够从原

子与分子水平明确非均相反应的反应机制，高效地

探索不同表面性质调控手段对反应机制与反应性能

的影响。在这一研究范式下，催化剂自身的性质与

反应活性中间体稳定性之间的关联被的进一步明

确。这些关联加深了研究人员对非均相催化反应性

能的认识，并希望通过这些关联进一步揭示催化剂

空间结构与电子结构和催化剂性能间的构效关系。

为了建立这种构效关系，研究人员选择催化剂的一

项或多项属性，以关联催化反应性能，这类催化剂

的属性被称为催化剂活性的描述符 (Reactivity 
Descriptors)[12]。通过这种方式，完整催化反应活化

和反应能的模型被简化为由描述符进定量衡量。 
描述符可分为结构性质描述符[21–28]，电子性质

描述符[29–35]，综合了结构与电子性质的二元描述 
符[36–39]等。不论描述符是属于哪种类型，描述符与

催化性能间的关联关系都是描述符发挥功能的核

心，描述符的相关研究多集中于建立这类关系。一

种建立这类关联关系的做法是使用回归分析，得到

所选取的描述符与表征催化剂性能的热力学或动力

学参数的显性关联式，依据这一关联式对催化剂的

性能进行预测。这种处理方式能够得到可定量的计

算公式，受到了研究人员的青睐。但这类描述符也

存在一定的局限性，能够得到回归方程的描述符‒
性能关联关系多为单变量模型，虽然这一做法能把

握构效关系中最主要的因果关联，但是对其他因素

的处理过于简化。虽然已出现了多变量回归的关联

关系，但是其残差较之于单变量回归，很难降低，

若为了降低残差，使预测性质接近于理论预期，往

往需要构建较为复杂的关联式[40–42]，这类关联式的

实际意义值得思考。为了建立包含多因素的描述符‒
性能关联关系，基于机器学习方法建立描述符‒性能

关联数据库逐渐崭露头角[43–47]。在大数据的驱动

下，不同算法的机器学习策略可以将多种描述符考

虑在内，建立起描述符‒性能关联数据库[48]。机器

学习建立的催化剂构效关系数据库较之于简单回归

分析，包含更多的信息，但是需要大量的基础数据

驱动，同时机器学习是“黑箱”操作，描述符与性能

关联关系的理论性有所减弱[49]，此外，机器学习策

略下的描述符‒性能关联关系是隐性的，虽然可以通

过工具包[50–52]处理低维描述符以获得多描述符‒性
能关联的解析表达式，但这类解析式预测的性能指

标只能在特定指标与机器学习获得的模型预测值吻

合，很难做到多项指标均与机器学习的结果吻合。 
目前，非均相催化反应活性描述符的研究蓬勃

发展，但仍然面临着诸多问题和挑战。总体来说可

以概述为 2 个层面：一方面，如何高效准确地归纳

出影响非均相催化反应性能的因素，发掘能够作为

描述符的催化剂属性；另一方面，如何选取表征催

化剂性能的参数指标，建立合理的描述符‒性能关联

关系。现有的描述符类综述往往局限于特定一类描

述符而忽视了不同类型描述符间的关联。因而，本

研究从已有的非均相催化反应活性描述符研究进展

出发，挖掘描述符背后蕴藏的理论内涵，剖析不同

方法建立的描述符‒性能关联关系的优势与不足，进

一步推动大数据背景下机器学习等方法在构建描述

符‒性能关联关系中的应用，展望在信息技术进一步

发展的未来，描述符研究将何去何从。 

1  结构描述符及其应用 
结构描述符是几类描述符中最为直观的一类，

其出发点是从催化剂的结构特征出发，构建这些属

性与催化性能的关联。在石墨烯、掺杂石墨烯，缺

陷石墨烯及类石墨烯二维材料的催化研究中，结构

描述符有着良好的预测能力(图 1)。Sinthika 等[53]发

现在掺杂石墨烯催化的氧还原反应(ORR)中，羟基 
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(a) 2N-doped graphene                                          (b) 3N-doped graphene 

 
(c) ΔGOH versus number of dopants                                  (d) ΔGOH calculated form Eq.(1) 

图 1  N 原子掺杂数可作为氮杂石墨烯 ORR 性能的描述符[53] 
Fig. 1  Number of doping N atom as a descriptor of ORR performance of N doped graphene[53] 

 
中间体形成过程的吉布斯自由能变(ΔGOH)与反应过

电势的关系符合 Sabatier 关系，即存在最佳的 ΔGOH

窗口，使得催化反应的过电势最小。研究进一步发

现 ΔGOH与石墨烯底物中 N 原子的掺杂的数目与位

置呈现线性关系： 

M P OOH 1.09 0.13 0.33 0.68G n n nΔ = − ⋅ − ⋅ − ⋅  (1) 
式中：nM、nP、nO 分别是 Meta 位点、Para 位点、

Ortho 位点(图 1a~图 1b)的 N 原子掺杂数目，根据这一

公式预测得到的ΔGOH与DFT计算值较为吻合(图1c)，
表明氮掺杂石墨烯中，N 原子的掺杂数量与位置可

以作为这种催化剂 ORR 性能的结构描述符。作者认

为该描述符具有预测性能的原因在于N原子的掺杂

位点与数量改变了底物中垂直于表面的 pz 轨道与

ORR 过程中间产物的作用强度。这表明，一些结构

描述符本质上体现的是催化反应中间体与催化剂底

物间的作用强度。需要指出的是，式(1)这类关联公

式中的系数多为拟合得到，虽然公式预测性能良好，

但其蕴含的物理意义薄弱，以结构描述符获得的这

类关联式可推广性不高。 
Liu 等在研究含 Fe 单原子的 N 掺杂石墨烯催化

的 ORR 中[54]，对比 42 种不同缺陷位点对催化性能

的影响，发现 O2 吸附后与 Fe 单原子间的键长(LFe-O)
与 ORR 中反应限制步的吉布斯自由能变呈现线性

关系，这一关系的相关系数可达 0.95，这一方法为

预测过渡金属掺杂的单原子石墨烯基催化剂 ORR
性能的预测提供了新的思路。同时，该研究也进一

步阐明了 Fe—O键长度直接影响了石墨烯掺杂位点

FeN4 中 Fe 的磁矩，而这一性质也可作为该催化剂

性能的描述符。 
上述的描述符都是直接关联催过反应过程中吉

布斯自由能变，除了这类描述符外，结构描述符还

可以与催化反应中底物的扩散性质关联[55]。谢在库

团队的研究[56]表明，醇类分子在催化剂表面的扩散

性质在醇制烯烃(MTO)的非均相催化中扮演着重要

角色。研究表明乙醇分子在 7 种不同的分子筛中的

扩散性质与分子筛中 Si–O 环的孔径呈线性相关。通

过提出的结构描述符，能够量化笼状结构中乙醇分

子扩散的本征动力学，基于结构描述符的分析表明，

分子筛中含 8 个 Si 的环的开口尺寸每缩小 1 Å，扩

散所需的活化能增加 15~20 kJ/mol。相似的结构描
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述符也可以在金属氧化物催化剂中起到预测作用，

研究表明，金属氧化物中金属‒氧配位体的构型与空

间排列方式与催化反应中形成的中间体的扩散机制

密切相关[57–59]，然而如何找到合适的参数，描述配

位体的结构特征以构建这一结构性质与催化性能的

关联是结构描述符研究中的一大难题。 
值得注意的是，目前结构型描述符预测催化性

能较好的体系多集中在石墨烯、掺杂石墨烯、类石

墨烯二维材料等，这类材料的特点是结构中包含的

非金属原子较多，它们的电子结构较为简单，使得

它们的结构性质与催化性质关联度较强，而通过之

前的分析表明，不论何种结构描述符，其预测催化

性能的深层次原理仍要归因于不同结构因素改变了

催化剂底物与活性中间体的作用强度，这一强度差

异本质上是电子相互作用发生了改变，因而，研究

人员逐渐将描述符的搜索从催化剂的结构性质转向

催化剂的电子性质。 

2  电子描述符及其应用 
电子描述符较之于结构描述符，能够更直接地

体现不同催化剂与反应中间体间相互作用程度的差

异,并且可推广性较之于结构描述符更强，不仅适用

于电子结构较为简单的非金属催化剂体系，还能在

如过渡金属氧化物等具有复杂电子结构的催化剂性

能预测中发挥功能。在诸多电子描述符中，d 带中

心由于具有优异的预测催化性能的能力，受到了研

究人员的广泛关注。d 带理论是 Hammer 与 Nørskov
于 20 世纪 90 年代在过渡金属催化剂的研究中提出

的[60]，该模型能够诠释过渡金属表面与吸附物质成

键过程中电子能级的变化(图 2)，该理论描述了吸

附质价电子和过渡金属的电子相互作用，过渡金属

在与吸附质发生作用后，由于成键态和反键态的形

成，过渡金属的电子能级分布发生改变，在这一过程

中，由于反键态总是在 d 电子态之上，Hammer 与 

 
图 2  吸附后金属 d 带电子的变化情况[60] 

Fig. 2  Changes of metal d-band after molecules adsorption[60] 

Nørskov 提出[61]以 d 电子态的能量(d 带中心)刻画底

物与吸附质间的作用强度。d 带中心越高(d 带中心

越接近 Fermi 能级)，反键能级越高，键合作用越强。

该理论将吸附前后电子性质的改变与吸附强度直接

关联了起来，鉴于非均相催化中活性物质与中间体

吸附对于反应性能有着重要影响，d 带中心在电子

描述符研究中扮演着重要的角色。 
目前 d 带中心理论被广泛的用于诸多重要的

非均相催化研究中，如 ORR[62–67] 、析氧反应

(OER)[68–73]、析氢反应(HER)[74–78]、二氧化碳还原反

应(CO2RR)[79–83]、氮还原反应(NRR)[84–87]等。值得

注意的是，大量研究表明，反应活性物质与中间体

的吸附强度并非是单纯的正相关或负相关，而存在

一定的最适区间。以锂氧电池的反应机理为例[88]，

在 Li 形成放电产物 Li2O2的过程中，往往会先形成

LiO2。若 LiO2 的吸附强度过弱，放电电压较低；若

LiO2 的吸附强度过强，在充电过程中，过电势较高；

只有当 LiO2在催化剂底物上的吸附强度适宜时，才

能确保锂氧电池有优越的电压窗口(图 3)。制约这一

问题解决的一大重要因素在于如何定量确定非均相

催化剂发挥最佳性能时的最适区间。目前，将 d 带

中心理论与 Sabatier 关系结合，以 d 带中心为描述

符，探索非均相催化剂发挥最佳性能时的 d 带中心

范围，理性设计催化剂已成为 d 带中心这一电子描

述符最为重要的应用。 

 

图 3  二维 MoO3催化 LiO2、Li2O2形成过程的能量变化[88] 
Fig. 3  Energy variation in the formation of LiO2 and Li2O2 

catalyzed by two-dimensional MoO3
[88] 

 

Lee 等通过在钙钛矿型金属氧化物 SmSrCo2O6

中引入不同浓度的氧缺陷后，发现氧缺陷的存在会

改变氧化物的 d 带中心，研究进一步揭示了对于

ORR 与 OER 过程，催化剂的 d 带中心与 O 的 p 带
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中心差值与催化剂的性能紧密相关[89]，当 d 带中心

向 Fermi 能级靠近后，底物的 ORR 活性显著提升；

若 O 的 p 带中心向费米能级靠近程度低于过渡金属

d 带中心向 Fermi 能级靠近的程度，d 带中心与 p 带

中心差值近一步减小，在这种情况下，催化剂的

OER 性能才能得到提升。这一研究表明，仅仅依靠

d 带中心对催化性能进行描述有时不够全面，需要

综合考虑其他描述符才能达到更好的预测性能。在

非均相电催化反应中，d 带中心常与 d 轨道占用率

一同被用来预测催化性能。Wu 等的研究报道了以 d

带中心与 d 轨道占用率共同预测六方 BN 中过渡金

属杂原子对 NO3RR 催化的影响[90]。研究选取了 3d

区的 Sc~Zn、4d 区的 Y~Cd、5d 区的 Hf~Hg 为 BN
表面的掺杂的单原子，以催化反应的限制电位为指

标，发现当杂原子的 d 带中心接近 Fermi 能级时，

反应具有最低的限制电位，限制电位与 d 带中心呈

现“火山型”关系(图 4a)，当限制电位最低时，对应

的掺杂过渡金属原子为 V，其 d 轨道占用率为 40%，

依图 4b 的关系可知，NO3
‒的最佳吸附吉布斯自由

能变为‒1 eV。这表明通过 d带中心关联 d带占用率，

可以推知催化剂发挥最佳性能时对应的活性物质的

吸附强度。 
电子描述符不仅可以推测催化剂的性能，还能

促进新型非均相催化剂的开发与筛选，理论研究助

力实验研究，缩短催化剂开发的周期。为了提升 Cu
晶面在 CO2RR 过程中的催化性能，清华大学陆奇团

队提出在 CO2 气氛中添加额外的活性物质，以促进

CO2 在还原过程中形成长碳链产物[91]。研究表明，

长碳链产物的形成与 CO 二聚体的形成过程吉布斯

自由能变相关，为了促进 CO 二聚体的形成，研究

通过构建 289 种活性物质组合，提出了 52 种可能的

描述符，基于极端梯度提升算法(XGBR)[92]，揭示了

吸附质组合的平均价电子数、吸附质组合中基团的

价电子差、吸附质组合中基团的共价半径差、吸附

质组合的电离能、吸附质组合的共价半径、吸附质

组合间的亲和能差，6 种性能描述符在吸附质组合

的筛选中最为有效。根据提出的 6 种描述符，研究

最终挑选出 81 种吸附质组合以促进 CO 的二聚反

应。研究表明，催化剂的局部结构和成分导致的 d

带的宽度和形状的改变在确定过渡金属合金的表面

反应性方面具有重要作用[93–94]。吸附质与合金底物

的相互作用强度与过渡态能量和底物的 d 带中心之

间存在一定的关联性，这是由于吸附态和过渡态能

量主要由表面的固有电子结构特性控制，因此，可 

 
(a) NO3RR volcano plot of the M-doped h-BP SACs with a descriptor of 

d-band center 

 
(b) Relationship between the percentage of empty d-orbital and (the 

adsorption Gibbs free energy of NO3
‒ 

图 4  d 带中心可作为 NO3RR 催化性能描述符[90] 

Fig. 4  d-band center as a performance descriptor for NO3RR[90] 
 
将 d 带中心作为连接吸附态与过渡态的纽带，建立

合金表面的非均相催化反应能变和活化能之间的关

联[Brønsted-Evans-Polanyi (BEP)关系[95–96]]，预测催

化剂的性能[97–98]。将 d 带中心等电子描述符与 BEP
关系结合，可以先计算不同改性手段后催化剂 d 带

中心的改变，根据描述符‒性能的关联，确定适宜的

吸附强度，再根据 BEP 关系预测反应的能垒，这一

模式可以较为精准的调控催化剂的性能，促进催化

剂的理性设计。然而，BEP 关系仅能聚焦于整个催

化反应中的一步过渡态，这一点限制了以上模式的

推广[14]，如何打破这种关联的限制也是基于 d 带中

心相关的电子描述符研究中亟待解决的问题。 
由于过渡金属的电子性质较为复杂，d 带中心

往往不能全面地从电子结构描述催化剂的性能，虽

然已出现了 d 带-p 带中心距离，d 分轨道带中心等

描述符，但它们都是从 d 带中心衍生出的描述符，
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本源上仍是基于 d 带中心理论。目前，区别于 d 带

中心的电子描述符有功函数描述符[99–101]，自旋描述

符[102–103]等。功函数是刻画催化剂表面静电势性质

的参数，在电催化等与表面静电性质密切相关的非

均相催化反应中扮演了重要的角色。Aleksandar 等[104]

从功函数的定义出发，认为 HER 反应中活化能垒将

随着催化剂功函数的上升而增加。然而这一结论却

与 Trasatti 等的实验结果[105]相反，实验表明，随着

金属功函数的增加，HER 反应的交换电流显著提

升。Aleksandar 等认为上述实验观察到的 HER 交换

电流与金属功函数之间的关系是功函数与活化能间

的二次效应。较高的功函数可以维持在可逆电位下

的析氢反应双电层中的质子浓度。因此，HER 的启

动步(即 Volmer 步)易于发生，这一过程的过电势很

低。这是由于金属的电子转移率都大大高于双电层

中的质子转移率，换句话说，HER 的性能受到质子

转移率的限制。从动力学的角度来看，虽然功函数

的增加会使得活化能增加，但它也会增大指前因子，

这使得 HER 的总交换电流在表观上会随着金属功

函数的增加而增加。吸附质子后，金属表面的功函

数发生显著变化，其功函数变化值与交换电流密度

呈现“火山型”关系，根据这一关系，可知当底物吸

附质子后，功函数变化值为 0.3 eV 时，金属具有良

好的 HER 性能。这一原理揭示了功函数对质子参与

的非均相反应影响的机理，功函数及其变化值能够

量化催化剂表面性质对催化性能的影响，因而功函

数也是极具潜力的催化性能电子描述符。 
对于含有过渡金属原子的催化剂，其磁矩与催

化活性亦存在一定的关联[29]。不同 C 缺陷位点的

Fe-N4 掺杂石墨烯中的单原子 Fe 在吸附 O2 后，磁矩

发生了不同程度的增加或减小，研究表明，Fe 的磁矩

与反应限制步的吉布斯自由能变呈现线性关系[54]。需

要指出的是，目前有许多研究揭示了不同改性方式

对催化剂中过渡金属原子磁矩的影响，但是如何选

取适当的特征参数，沟通起磁矩与催化性能仍然是

磁矩描述符在推广应用前需要解决的问题。 
较之于结构描述符，电子描述符的原理性更强，

与催化反应性能的特征参数匹配性更强。电子描述

符还可以量化不同改性手段对于催化性能的影响，

助力催化剂的理性设计，这表明电子描述符能够发

挥双向功能，是描述符中的“圣杯”。然而，即使电

子描述符的功能强大，在其实际应用过程中也存在

着一定的难度。电子性质描述符与实验的关联性较

弱，较之于结构描述符，实验中往往难以直接获得，

如 d 带中心，虽然功函数可以通过实验测量[106]，但

是反应中间体吸附后造成的功函数改变却很难测

量，这就造成了理论与实验的部分割裂，为了弥

补电子描述符的不足，研究人员着手探究兼顾结

构描述符易得特性与电子描述符强关联性特性的

描述符。 

3  二元描述符及其应用 
二元描述符[14] (Binary descriptor)结合了催化剂

的结构性质与电子性质，兼备了易得性与原理性，

是催化剂性能描述符未来发展的方向。中科大江俊

研究组提出以振动光谱为描述符，衡量不同金属表

面对 CO 与 NO 的吸附的强度[107] (图 5)。这一描述

符的出发点在于分子偶极对于吸附过程的重要意

义，但是偶极实验测量困难，考虑到其与红外光谱、

Raman 光谱的关联，研究利用机器学习的方法，对

吸附后系统谱学性质进行分析，建立了能够定量预

测吸附能等性质的模型。研究选取了 6 种特定的吸

附分子‒底物振动模式，每种模式以振动频率(ω)、
红外光谱强度(I)、Raman 光谱强度(R) 3 个参数为指

标，构建了定量计算CO与NO在Ag(111)与Au(111)
的吸附能、电子转移数、吸附质分子键能、金属表

面的 d 带中心的模型(图 5)。通过重要性分析，CO
与 NO 吸附后分子中 C—O 键或 N—O 键的伸缩频

率与强度是模型中影响预测性能最为重要的参数

(图 5a)。该模型对于吸附能、电子转移数、吸附质

分子键能预测性较好而对 d 带中心预测性能一般

(图 5b)，表明振动光谱不能完全体现系统的电子性

质。值得注意的是，该模型具有优良的推广性，研

究人员把 NO@Ag 的模型参数使用到 NO@Au 的情

况时，对于吸附能的预测的相关系数仍大于 0.9，表

明以振动光谱中的特征峰作为一种二元描述符，具

有优良的预测能力。 
二元描述符的另一大类是用反应中间体的吸附

能关联催化反应的性能指标(如过电势，反应绝速步

的吉布斯自由能变)。这类描述符在研究中报道的较

为普遍。Tao 等使用氧原子吸附能与羟基吸附能之

差为描述符，关联了金属氧化物催化剂在 OER 中的

过电势，明确了金属氧化物底物与氧原子和羟基的

作用差异应在 1.8 eV 左右，并以此描述符确定了

TiO2 中 Ti 的配位数[108]。Guo 等以 N2H 中间体的吸

附能作为描述符，从超过 900 种二维酞菁上双过渡

金属原子掺杂方案中筛选出 31 种，提升酞菁分子的

NRR 活性[109]，结果表明，当 N2H 中间体的吸附 
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(a) Importance analyses of total 18 spectral features 

 

(b) Comparison of features calculated by ETR (Extra-Trees Regression) method and SISSO (Sure independence screening and sparsifying operator) method 

图 5  光谱性质作为二元描述符预测吸附性质[107] 

Fig. 5  Spectral properties as binary descriptors to predict adsorption behaviours[107] 

 
能在–2.50~–0.33 eV 时，双原子掺杂的酞菁在 NRR
催化过程中的限制电位小于 1 V (图 6)。Xu 等在研

究石墨烯基过渡金属单原子掺杂催化剂的 ORR 与

HER 活性时提出了一种基于过渡金属杂原子及其

邻近活性中心结构与电子性质的二元描述符ϕ [式
(2)][110]。 

M N N C C
d

O/H

( )E n E n E

E

αϕ θ + × × + ×
= ×

 
(2) 

这一描述符将过渡金属杂原子的 d 轨道价电子

数(θd)、元素电负性(EM、EN、EC、EO/H)、活性中心

处 N 原子数(nN)与 C 原子数(nC)等考虑在内，能够

预测石墨烯基过渡金属单原子掺杂材料的 ORR 与

HER 的性能。该研究进一步指出，这一二元描述符

与传统的轨道能量理论描述符和功函数描述符等电

子描述符相比，与材料自身特性更直接相关，可以

方便地用于预测二维单原子掺杂石墨烯的催化活

性。但是，基于吸附能的二元描述符有一显著短板，

较之于结构描述符、电子描述符或其他类型的二元

描述符，吸附能的计算需要耗费较多的算力。在计

算过程中需要构建多种可能的吸附剂‒吸附质结构，

才能准确的搜索到反应中间体吸附的稳定构型以获

取吸附能，整个过程需要较大的算力。但是，基于

吸附能的二元描述符与催化反应性能间的关联显性

程度较高，与催化性能指标的关联性强，如何平衡

吸附能描述符的不足与优势将是这一描述符的未来

潜在的研究方向。随着大数据的时代背景以及人工 

 
图 6  理论限制电位与 N2H*中间体吸附能的火山型关系[109] 

Fig. 6  Volcano-shaped relationship between the theoretical 
limiting potential and the adsorption energy of N2H* 
intermediate[109] 
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智能技术、计算机技术的发展，这一制约因素或许

会被打破。 

4  总结与展望 
二维材料由于具有大比表面积、褶皱状表面、

等诸多特点，受到了催化剂研究者的广泛关注，而

其结构与性能间的关系多为定性关系，缺乏定量衡

量。本研究系统地阐释了 3 种不同类型的二维材料

非均相催化反应性能描述符之间的区别与联系，探

讨了不同描述符作用的机制，揭示结构描述符虽然

直观，但是缺乏原理性；电子描述符能够弥补这一

缺点，但在其实际应用过程中与实验的关联性较弱，

很难测量，造成了理论与实验的部分割裂；而融合

两者长处的二元描述符是描述符未来发展的重要方

向。需要指出的是，描述符研究是大数据时代应运

而生的产物，通过描述符可以在一定程度上规避传

统催化剂研究中的试错模式，大大缩短催化剂的研

发时间成本。但是，一项预测性能优异的描述符离

不开大量数据的支持，如何高效获取大量数据以支

持描述符的归纳分析已成为制约描述符发展的一大

瓶颈。描述符之所以能够在二维材料催化活性预测

中发挥作用，是因为二维材料结构较之于三维简单，

这一特点在一定程度上减弱了催化剂性质与活性间

多因素关联的复杂性。 
目前已出现了基于主动学习[111–112]等方法的小

样本学习机器学习方法，这类方法可以有效减小学

习样本量，但通过这类方法获得的描述符可能对特

定体系预测性能良好，而推广性一般。这一点在描

述符研究中应当特别留心，需要根据实际需求，选

择适当的数据样本量以获得满足预期效果的性能描

述符。积极开发包含二维材料结构与电子性质的相

关的数据库，加强数据的流通与共享。在描述符‒
性能关联关系的数据处理时，需要避免过拟合等问

题；在构建性能‒描述符关联关系时，注重挖掘描述

符的深层物理化学意义，避免机器学习等方法“黑
箱”操作使得描述符实际意义的缺失。 

随着催化理论与计算机技术的发展，相信在不

久的未来，一大批具有预测性和推广性的非均相催

化剂性能描述符能够被提出，推动二维材料催化剂

性能的精细化调控，从原理层面推动催化剂理性设

计与改良。 
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