Редокс реакции ионов актинидов, гидразина и щавелевой кислоты в водных средах в присутствии биметаллических платиново-рутениевых катализаторов
Тюменцев М.С., Ананьев А.В., Ширяев А.А.
аспирант

Институт физической химии и электрохимии им. А.Н. Фрумкина РАН,
Лаборатория химии трансурановых элементов, Москва, Россия
E-mail: Tumentsev@ipc.rssi.ru
Водные радиохимические технологии переработки ОЯТ основываются на проведении окислительно-восстановительных процессов, направленных на стабилизацию ионов актинидов в степенях окисления, пригодных для их выделения, разделения и очистки. Однако многие редокс реакции ионов актинидов протекают медленно. Для их ускорения используют гетерогенные катализаторы.

В настоящей работе исследовались гетерогенно-каталитические окислительно-восстановительные реакции урана(VI) и нептуния(V) в различных средах (азотной, серной, хлорной кислотах) с использованием гидразина в качестве восстановителя и реакции разложения гидразина и щавелевой кислоты в азотнокислых растворах. 

Биметаллические Pt-Ru катализаторы готовились стандартным методом пропитки носителя (SiO2) растворами солей соответствующих металлов. Активные компоненты катализаторов восстанавливались до металла водородом.  

Фазовый состав, размер и морфология биметаллических Pt-Ru частиц катализаторов исследовались методами рентгенофазового анализа и спектроскопии рентгеновского поглощения (XAFS).

В спектрах XANES обнаружены признаки сильного электронного взаимодействия между Ru и Pt, заключающегося в смещении электронной плотности с атомов Pt на атомы Ru. 

Установлено, что в реакции восстановления Np(V) гидразином в азотной кислоте на Pt-Ru катализаторах проявляется каталитический синергетический эффект, состоящий в резком увеличении активности данных катализаторов по сравнению с монометаллическими при достижении определенного соотношения Pt/Ru в них. Этот эффект имеет место также в реакциях восстановления U(VI) гидразином в азотной и серной кислотах и реакциях разложения щавелевой кислоты и гидразина в азотнокислых растворах в присутствии Pt-Ru катализаторов. 
Существование синергетического эффекта в указанных реакциях позволяет сократить содержание ценного компонента (Pt) в биметаллических Pt-Ru катализаторах при сохранении (или увеличении) их активности. 

Показано, что природа каталитического синергетического эффекта не сводится только к размерным изменениям каталитических частиц в биметаллических катализаторах. Результаты исследования Pt-Ru катализаторов свидетельствуют о существенном влиянии на их каталитические свойства электронного взаимодействия двух металлов. 
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