2D углеродные материалы как интерфейсные слои для фотоэлектрокатализаторов восстановления молекулярного кислорода на основе производных фуллерена
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Реакция восстановления молекулярного кислорода (РВК) находит широкое применение в современной энергетике (топливные элементы, металл-воздушные аккумуляторы), а также в аналитических приложениях (кислородные сенсоры). В мире активно ведется научно-исследовательская работа, направленная на изучение данного процесса, а также на поиск высокоэффективных электрокатализаторов РВК.
В недавних работах было показано, что производные фуллерена в смеси с донорным полупроводниковым полимером проявляют каталитическую активность в РВК [1–3]. Благодаря формированию объемного гетероперехода «полимер/фуллереновое производное» при облучении светом увеличивается концентрация фуллереновых анион-радикалов, что приводит к улучшению эффективности работы катализаторов РВК. В свою очередь добавление интерфейсного слоя на границе «электрод-фотоактивный слой» позволяет дополнительно увеличить каталитическую активность. Гибридные катализаторы со слоем PdO в своей архитектуре показали наибольшую эффективность в РВК, а на их основе были сконструированы высокочувствительные сенсоры на содержание кислорода, эффективность которых сопоставима с коммерчески доступными электрохимическими датчиками [2].
Ранее в нашей работе была изучена каталитическая активность в РВК фуллеренового производного C60(CF3)H в составе композита с P3HT (поли-3-гексилтиофеном), показавшего свою эффективность, ввиду включения активной C-H связи фуллерена в каталитический цикл РВК [3]. Основная идея данной работы заключается в использовании гибридных фотоэлектрокатализаторов с добавлением интерфейсных слоев на основе 2D углеродных материалов: восстановленного оксида графена (ERGO) или нитрида углерода (g-C3N4) и фотоактивного слоя P3HT:С60(СF3)H.
Для гибридных фотоэлектродов ERGO/P3HT:C60(CF3)H наблюдался синергетический эффект: каталитическая активность в РВК гибрида превосходила активности отдельных компонентов, обеспечивая протекание РВК с перенапряжением, характерным для металлсодержащих электрокатализаторов неплатиновой группы. В свою очередь, введение в архитектуру слоя g-C3N4 приводит к уменьшению величины катодного тока, при этом потенциал точки отрыва сдвигается в анодную область на 250 мВ, а перенапряжение РВК в нейтральной среде оказывается меньше 30 мВ. В обоих случаях, введение интерфейсного слоя повышало стабильность работы фотоэлектрокатализаторов РВК. Гибридные системы показали длительность эксплуатации более 20 ч при непрерывном облучении светом и насыщении кислородом. Полученные результаты подчеркивают принципиальную важность введения интерфейсных слоев на основе 2D углеродных материалов в архитектуру тонкопленочных фотоэлектродов.
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