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曲率模型-不同⼤⼩的碳纳⽶管

曲率公式的定义如下





其中：


 是⽯墨烯的晶格常数（以 Ångström 为单位）；

是 ⼿性指数；


 是对应的曲率半径；

 是曲率。


另外，对凹⾯为曲率负，凸⾯曲率为正。
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不同曲率下SiFe的电⼦结构

曲率对Si和Fe的电⼦结构具有调制作⽤，所有结构电⼦⾃旋向上的部分在费⽶能级附近
都有显著的DOS分布，都表现出半⾦属性，适合⽤作电催化剂。

这些电⼦结构性质上的差异表明，曲率可以有效的调控SiFe DACs 的活性。

Si Fe 携带的电荷数差异较⼤，具有不同的性质，可以在催
化反应中发挥不同的作⽤。
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CO2RR 催化活性和选择性
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CO2RR 催化活性和选择性

曲率和催化活性之间存在1个⽕⼭关系，⼀定程度的凸起可以有效增强反应活性。

另外，内侧的选择性更好。外侧中 具有较好的选择性。m = 6, 7, 8



催化活性差异的来源
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催化活性差异的来源

对于同⼀曲率⼤⼩( ,- )，结构是⼀样的，传统描述符⽆法分辨κ κ



现有的⽂献考虑曲率的形式⽐较简单，主要是两类模型，⼀类是不同半径的碳纳⽶管，另⼀类是不同弯曲程度的⽯墨烯⽚。

这两类模型的曲率都是单⼀的，只有1个⽅向。

1. 弯曲的⽅向？

2. 2个⽅向的曲率叠加？

3. 周边环境的影响？

4. ...

如何稍微复杂化⼀下这个曲率模型？

现有⽂献考虑的模型1（不同半径的碳纳⽶管） 现有⽂献考虑的模型2（不同弯曲程度的⽯墨烯⽚）

不同曲率对单原⼦双原⼦催化剂催化活性的影响



图(a)为 的⽯墨烯晶胞；图(b)为 Pyridinic 型单原⼦催化剂；图(c)为 的⽯墨烯晶胞；图(d)为双原
⼦催化剂；

图(e)为由14个六元环构成的⽯墨烯⽚；图(f)为我准备考虑的SAC曲率模型；图(g)为由30个六元环构成的
⽯墨烯⽚；图(h)为我准备考虑的DAC曲率模型。

其中灰⾊是碳原⼦，蓝⾊是氮原⼦，棕⾊是过渡⾦属原⼦。

5 × 5 6 × 6 打叉表示原⼦被固定住了。

固定C进⾏结构优化。

Pyridinic 型单原⼦催化剂和双原⼦催化剂



裁剪代码：遍历任意2个相邻的碳原⼦，⼀层⼀层往外寻找⼀定
cutoff内的原⼦，直到满⾜需要的原⼦条件，再删掉多余的原⼦。

分⼦动⼒学跑出来的⽯墨烯⼩⽚都⽐较平。

分⼦动⼒学采样



通过多项式拟合和微分⼏何计算提取多种曲率相关特征。上
图是导出的各个特征的分布，⼤部分特征都是正态分布。

分⼦动⼒学采样的结构有⼤量的重复，不同曲率的分布范围较⼩

ΔECOmax
− ΔECOmin

= 0.38 eV

ΔECOmax
− ΔEOHmin

= 0.23 eV

随机抽取9个结构计算了 和 ，虽然平，但是对吸

附能还是有⼀定的调控作⽤

ΔECO ΔEOH

分⼦动⼒学采样



平⾯⽯墨烯（⼆维六⽅晶格）在单⼀⽅向弯曲会形成碳纳⽶管（圆柱⾯）。

若在另⼀个垂直⽅向也施加弯曲，其⼏何结构将遵循双轴曲率叠加原理。

数学上可通过参数化曲⾯⽅程描述：

1. 双轴正曲率（球⾯或椭球⾯） 




⽯墨烯形成完美球⾯需要引⼊拓扑缺陷（如12个五元环，类似富勒烯），否则会因晶格应⼒过⼤⽽破裂。

2. 双轴负曲率（双曲鞍形⾯） 



⽆需拓扑缺陷即可稳定存在，但需基底应⼒或外部约束维持形状（如吸附在纳⽶柱阵列上）。

z(x, y) = R2 − x2 − y2 （球⾯）

z(x, y) = k(x2 − y2) （双曲抛物⾯）

逆向设计——⽣成曲⾯，将⽯墨烯投影



单轴弯曲⽅向对吸附能的影响

对于弯曲⽅向，吸附能表现出S型曲线的关系



双轴弯曲⽅向对吸附能的影响

这⾥是不同的曲率对应的  和  可以看到整体的变化是⽐较平滑的，其中鞍⾯ 存在⼀个突变ΔECO ΔEOH (+x, − y)
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