Поведение наночастиц диоксида церия в водных растворах
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Диоксид церия является одним из наиболее востребованных в современных технологиях материалов, особенно в нанодисперсном состоянии. CeO2-x входит в состав разнообразных катализаторов, полирующих смесей, УФ-фильтров и т.д. Разнообразие применений, а значит, и массовое производство неизбежно ведёт к попаданию и накоплению диоксида церия в окружающей среде. Такие процессы, как, изменение размера, морфологии и заряда поверхности частиц могут существенно повлиять на токсичность материала, а значит и на опасность при его попадании в окружающую среду и в живые организмы. Следует отметить, что CeO2-x является нерадиоактивным химическим аналогом PuO2±x в восстановительных средах, поэтому исследования поведения церия могут быть использованы для понимания поведения плутония в окружающей среде. Таким образом, основной целью работы стало установление закономерностей образования наночастиц CeO2-x при различных значениях рН и степени окисления прекурсора и их поведения в водных растворах.

Для синтеза образцов был выбран метод химического осаждения растворов солей основанием; в виде прекурсоров были взяты церий аммоний нитрат ((NH4)2Ce(NO3)6) и нитрат церия (Ce(NO3)3). Образцы были  приготовлены при различных значениях pH (от 2 до 10, а также ≈12 (3М раствор аммиака) и концентрациях солей церия 0,8 – 0,001М. Морфология и структурные особенности образцов исследовались с помощью рентгенофазового анализа (РФА) и просвечивающей электронном микроскопии. По данным РФА, все синтезированные образцы представляют собой кристаллические наночастицы CeO2-x со структурой флюорита. Было выявлено, что значение рН раствора  соли Ce(IV) незначительно влияет на размеры частиц (вне зависимости от рН осаждения размер кристаллитов составил около 2 нм). В большей степени на размер влияет медленное восстановление раствора (NH4)2Ce(NO3)6 и степень окисления прекурсора церия. При использовании соли Ce(III) в качестве прекурсора, образующиеся частицы почти в 2 раза больше, чем из раствора церий аммоний нитрата той же концентрации. Обнаружено, что концентрация соли Ce(IV) незначительно влияет на размер получающихся частиц CeO2-x.

Была исследована кинетика растворимости полученных наночастиц различного размера, а также после различной термической обработки образцов (сушка 40 и 150°С и отжиг при более высоких температурах).

