Наноматериалы на основе CeO2: синтез из координационных соединений церия
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[bookmark: OLE_LINK3]Контроль размеров наночастиц – ключевая проблема синтеза каталитически активного нанодисперсного диоксида церия. Распространенные методы (быстрое осаждение, гидротермальный синтез) просты, но не позволяют точно управлять дисперсностью. Перспективным методом синтеза наночастиц CeO2 является гидролиз полиядерных карбоксилатов церия с флюоритоподобными остовами, например, Ce6O8(piv)8(deta)4 (piv = анион пивалевой кислоты, deta = диэтилентриамин), [Ce24O28(OH)8(PhCOO)30(py)4], [Ce38O54(OH)8(EtCOO)36(py)8] (PhCOO = анион бензойной кислоты, EtCOO = анион уксусной кислоты, py = пиридин) [1,2]. Подобные соединения можно рассматривать как монодисперсные наночастицы CeO2, стабилизированные лигандами. Регулировать размеры синтезируемых из них наночастиц можно, выбирая прекурсор с нужным числом атомов церия и варьируя параметры синтеза. При этом процессы формирования и свойства наночастиц CeO2 из таких соединений изучены недостаточно.
В данной работе обсуждается синтез наночастиц диоксида церия из гексаядерных карбоксилатов церия состава Ce6O8(piv)8(deta)4, Ce6O4(OH)4(piv)12(deta)2 и Ce6O4(OH)4(piv)12(deta)2 в результате гидролиза в сольвотермальных условиях. Методами полного рентгеновского рассеяния, порошковой рентгеновской дифракции и просвечивающей электронной микроскопии установлено, что синтезируемые наночастицы диоксида церия имеют средний размер около 2 нм. По данным низкотемпературной адсорбции азота удельная площадь поверхности наночастиц диоксида церия составила 97 м2/г. Синтезированные наночастицы были испытаны в качестве катализаторов в реакции гидрирования фенилацетилена.
Эффективным подходом к синтезу гетерогенных катализаторов на основе диоксида церия является пиролиз металл-органических каркасов, пропитанных раствором прекурсора активной фазы будущего катализатора. Данный метод обеспечивает высокую гомогенность распределения активной фазы по поверхности носителя.
В настоящей работе металл-органический каркас [(CH3)2NH2]2[Ce2(BDC)4(DMF)2] (BDC = анион терефталевой кислоты, DMF = диметилформамид) [3] был модифицирован катионами меди, железа и никеля. Установлено, что при увеличении доли металла происходит аморфизация металл-органического каркаса. Полученные катализаторы были протестированы в реакции окисления угарного газа. Установлено, что наибольшей активностью обладает металл-органический каркас, модифицированный катионами меди.
Работа была поддержана грантом РНФ 22-73-10089.
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