Синтез и исследование фотокаталитических свойств материалов на основе C3N4
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Гетерогенный фотокатализ является одной из наиболее перспективных технологий для очистки сточных вод от загрязнений. Как правило, материалами для фотокатализа являются полупроводниковые наночастицы и гетероструктуры, обладающие высокой химической и термической стабильностью.

В последнее время на ряду с коммерчески реализуемыми полупроводниковыми фотокатализаторами, такими как TiO2 и ZnO, большое внимание стало уделяться нитриду углерода (g-C3N4). В отличие от оксидных фотокатализаторов g-C3N4 обладает двумерной пластинчатой структурой и шириной запрещенной зоны около 2.7эВ, что обеспечивает хорошее поглощение видимого света (до 450-460 нм). Кроме того, благодаря зонной структуре нитрида углерода, при облучении электромагнитным излучением, с энергией большей ширины запрещенной зоны, фотогенерированные носители заряда обладают большим восстановительным потенциалом.
Целью данной работы является отработка методик получения и исследование свойств полупроводникового материала g-C3N4, а также изучение влияния гидротермальной и ультразвуковой обработки на структуру и фотокаталитическую активность полученных препаратов. 
Для достижения поставленных задач g-C3N4 был синтезирован отжигом мочевины или маламина в закрытом тигле в муфельной печи при различных температурах (450-600°C) и временах изотермической выдержки (до 4 часа). Для расщепления g-C3N4 с образованием отдельных пластинок образцы были подвергнуты ультразвуковой обработке в водном растворе изопропилового спирта. После чего была проведена гидротермальная обработка материала при различных температурных и временах. 
Методом рентгенофазового анализа было показано, что отжиг при температурах выше 500°C приводит к образованию фазы g-C3N4. Кристаллический g-C3N4 имеет ярко-выраженный желтый цвет. Спектры диффузного отражения показывают, что край поглощения смещается в более длинноволновую часть спектра при повышении температуры отжига. Для изучения площади поверхности образцов было произведено измерение методом низкотемпературной сорбции азота. Отжиг меламина привел к образованию g-C3N4 с меньшей удельной площадью поверхности, чем у материалов, полученных из мочевины, которые, кроме того, обладают мезопористой структурой. По результатам растровой электронной микроскопии образцы имеют пластинчатую структуру. При этом более плотная упаковкой частиц наблюдается в случае использования меламина в качестве прекурсора. 
Для исследования свойств суспензий после ультразвуковой и гидротермальной обработки были измерены размеры частиц и дзета-потенциал в зависимости от pH методом динамического светорассеяния, получены спектры поглощения и определена морфология частиц после обработки. Показано, что ультразвуковая обработка приводит к образованию суспензии с размером частиц около 1-1,2 мкм. Благодаря гидротермальной обработке происходит расщепление пластинок C3N4 с образованием стабильного золя желтого цвета. Размер частиц уменьшается в 3 раза по сравнению с необработанными в гидротермальных условиях образцами. Интенсивность поглощения золя, соответствующая запрещенной зоне, увеличивается при повышении температуры и времени гидротермальной обработки, что подтверждается спектрами поглощения данных образцов. 
