Воздействие излучения на частицы металлов в катализаторах Me/Cd0.3Zn0.7S (Me = Au, Pt, Pd) в реакции выделения водорода под действием видимого света
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В последнее время водород привлекает внимание как перспективный источник энергии. Одним из способов получения водорода является фотокаталитическое разложение воды. Твердый раствор Cd1-xZnxS за счет зонной структуры является подходящим катализатором для получения водорода путем разложения водного раствора Na2S/Na2SO3 под действием видимого излучения. Одним из методов улучшения активности является нанесение частиц благородных металлов как сокатализаторов [1]. 

Целью данной работы является исследование влияния нанесения различных благородных  металлов (Au, Pt, Pd) на фотокаталитическую активность и стабильность катализатора Cd0.3Zn0.7S. 
Синтез образцов Cd0.3Zn0.7S был осуществлен по методу, описанному в [2]. Катализаторы состава 1%Me/Cd0.3Zn0.7S были получены методом пропитки Cd0.3Zn0.7S соответствующими количествами растворов HAuCl4, H2PtCl6 и PdCl2 с последующим восстановлением избытком NaBH4. 
Фотокатализатор 1%Pd/Cd0.3Zn0.7S показал наибольшую начальную скорость выделения водорода (3,3 мкмоль/мин), но в дальнейшем активность падает. Фотокатализаторы 1%Au/Cd0.3Zn0.7S  и 1%Pt/Cd0.3Zn0.7S обладают лучшей стабильностью, скорость выделения водорода на 9-12 часах реакции составляет 4,8-5,5 мкмоль/мин. Высокая начальная активность катализатора  1%Pd/Cd0.3Zn0.7S, возможно, вызвана высокой плотностью состояний вблизи уровня Ферми палладия.

Для образцов Pt/Cd1-xZnxS по результатам РФЭС было показано, что дисперсность частиц увеличивается в начале реакции и затем уменьшается. По данным РФЭС образца 1%Au/Cd0.3Zn0.7S, в ходе реакции происходит инкапсулирование частиц золота и возникновение сильного взаимодействия металл-носитель. Исследование методом ПЭМ подтверждает инкапсулирование частиц Au и их уменьшение в ходе реакции. По данным РФЭС образца  1%Pd/Cd0.3Zn0.7S, Pd находится в окисленном состоянии и в ходе реакции происходит частичное восстановление PdO2 до PdOx (x<2), что приводит к увеличению активности. Состав твердого раствора сульфидов в ходе реакции меняется от Cd0.3Zn0.7S к Cd0.35Zn0.65S для образца, содержащего Pd. Дезактивация катализатора 1%Pd/Cd0.3Zn0.7S  происходит за счет вымывания цинка.
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