Фотокаталитические свойства перовскитоподобного слоистого оксида H2La2Ti3O10, интеркалированного н-бутиламином
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Слоистые перовскитоподобные оксиды представляют собой сложные соединения, в которых слои со структурой перовскита чередуются со слоями с другим строением. Слоистые оксиды являются привлекательными объектами для изучения благодаря особенностям их строения и ряду уникальных свойств, в частности, способности к интеркалированию молекул в межслоевое пространство, ионообменным реакциям и расслаиванию в нанослои. Эти свойства определяют не только высокую фотокаталитическую активность некоторых представителей этого класса соединений, но и открывают широкие возможности для их модификации, например, для создания гибридных и композиционных фотокатализаторов. [1, 2]

В настоящей работе рассмотрена фотокаталитическая активность трехслойного перовскитоподобного титаната H2La2Ti3O10, интеркалированного н-бутиламином, в реакции получения водорода из водного раствора метанола. Исследовано влияние концентрации спирта, количества катализатора, загрузки платины, рН суспензии и температуры на фотокаталитическую активность. Показано, что скорость реакции постепенно возрастает почти в 10 раз при изменении рН раствора от основного (рН = 12) до кислого (рН = 2). Зависимость скорости выделения водорода от концентрации метанола, загрузки платины и количества катализатора имеет максимум, а изменение температуры практически не влияет на скорость реакции. При оптимальных условиях кажущаяся квантовая эффективность равна 44%.

Характеризация фотокатализатора после фотокаталитического эксперимента была выполнена с использованием РФА, ЯМР-спектроскопии, термогравиметрии, элементного CHN-анализа и СЭМ с акцентом на его структуру, состав, термическую стабильность и морфологию. Установлено, что интеркалированный н-бутиламин в ходе фотокаталитического эксперимента подвергается полной деструкции, что приводит к уменьшению межслоевого расстояния. Основные продукты превращений бутиламина и метанола (бутаналь, формальдегид, муравьиная кислота, уротропин…) были обнаружены в реакционном растворе с помощью ГХ-МС. Однако, что удивительно, фотокаталитическая эффективность остается высокой и стабильной (TON > 100) даже в отсутствие н-бутиламина, многократно превосходя таковую для исходного H2La2Ti3O10. Причина такого поведения пока неясна и обсуждается.
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