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В настоящее время одним из наиболее перспективных методов синтеза композитных металлооксидных катализаторов является восстановительное разложение сложных оксидов с перовскитоподобной структурой [1,2]. Данные материалы демонстрируют высокую каталитическую активность для широкого спектра реакций, в ряде случаев превосходящую активность стандартных нанесённых катализаторов. В то же время в литературе наблюдается недостаток систематических исследований как непосредственно процессов восстановительного разложения сложных оксидов, так и применения данного подхода для направленного синтеза многокомпонентных композитных катализаторов.

В данной работе на примере соединения Nd1.5Ca0.5NiO4 впервые установлена последовательность химических и морфологических превращений, происходящих при взаимодействии никелатов со структурой K2NiF4 с водородом при различных температурах.  Данное взаимодействие включает в себя две стадии, характеризующиеся отчётливыми максимумами поглощения водорода в различных интервалах температур. Изучение восстановления Nd1.5Ca0.5NiO4 методами in situ дифракции синхротронного излучения и спектроскопии XANES и EXAFS позволило идентифицировать изменения фазового состава и химического состояния никеля, сопровождающие поглощение водорода. 

Первая стадия – частичное восстановление – обусловлена восстановлением имеющегося в структуре исходного оксида Ni3+ до Ni2+ с образованием сложного оксида с искажённой перовскитоподобной структурой. Изучение продуктов восстановления методом просвечивающей электронной микроскопии (ПЭМ) показало, что при этом происходит выделение наночастиц металлического никеля, локализованных на поверхности сложнооксидных кристаллитов. Вторая стадия – полное восстановление – сопровождается разрушением структуры перовскитоподобного оксида и образованием нанокомпозита Ni0/(Nd2O3,СаО), характеризующегося высокой степенью однородности распределения компонентов. Данная микроструктура нанокомпозита, по-видимому, должна обеспечивать его высокую устойчивость как к спеканию наночастиц и деградации каталитических свойств при высоких температурах эксплуатации материалов. 
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