发明内容

本发明目的在于提供一种强磁性核壳结构纳米铜基水滑石催化剂及其制备方法。该磁性纳米催化剂生产工艺简单，成本低廉，在反应结束后通过外加磁场可方便的富集回收再利用。   

    本发明所提供的强磁性核壳结构纳米铜基水滑石催化剂是由CuM2+Al水滑石(LDH)壳(其中M2+可以是Mg2+、Zn2+、Ni2+中的任意一种)和Fe3O4磁性纳米粒子核组成。该催化剂适用于苯酚羟化反应，也可以应用到含酚废水的处理上，反应结束后可通过外加磁场方便的富集回收再利用。   

本发明所述的强磁性核壳结构纳米铜基水滑石催化剂，是一种集磁性和催化性能于一体的纳米复合材料，其组成质量百分比为：   

        Fe3O4磁性纳米粒子        60％～80％   

        CuM2+Al‑LDH              20％～40％   

这种核壳结构磁性纳米催化剂的粒子尺寸为500～540nm；比饱和磁化强度σs为40.2～60.7emu/g，苯酚转化率为38.28～55.47％。   

本发明采用溶剂热法预先制备出粒径可控且分布均匀的Fe3O4磁性纳米粒子，然后通过共沉淀自组装在其表面包覆无机阴离子插层CuM2+Al水滑石(其中M2+可以是Mg2+、Zn2+、Ni2+中的任意一种)，得到一种强磁性核壳结构纳米铜基水滑石催化剂。   

具体制备过程为：   

(1)磁性物质的制备   

称取10.73g(0.04mol)六水合三氯化铁(FeCl3·6H2O)和28.82g(0.21mol)三水合醋酸钠(CH3COONa·3H2O)溶于320ml乙二醇中，转入500ml反应釜中，于200℃晶化8小时，自然冷却至室温，采用钕铁硼永磁铁磁分离，用乙醇和去离子水分别洗涤2‑3次，洗涤过程中仍然采用钕铁硼永磁铁磁分离，于60℃干燥24小时，得到黑色粉体，记为Fe3O4。   

(2)磁性催化剂的制备   

     称取0.3～0.5g Fe3O4固体分散于80～100ml甲醇或者水中，超声分散0.5～1小时后转入圆底烧瓶中，于室温下搅拌。   

配制100ml NaOH碱溶液，其摩尔浓度为0.1‑2mol/L，记为A液。   

按(Cu2++M2+)/Al3+摩尔比2～3，Cu2+/M2+摩尔比为0.2，称取Cu(NO3)2·3H2O、M(NO3)2·nH2O(其中M2+可以是Mg2+、Zn2+、Ni2+中的任意一种)和Al(NO3)3·9H2O溶解于100ml醇水混合溶液(V甲醇∶V水＝19∶1)中，超声得到澄清溶液，记为B液。   

将A液和B液同时滴入上述圆底烧瓶中，其中B液的滴速为1～1.5ml/min，A液滴速为0.5～1ml/min，B液滴完后，继续滴加A液至pH值稳定于10，然后将圆底烧瓶转移到水浴中于65℃机械搅拌，晶化24～72小时得到灰黑色悬浮液，采用钕铁硼永磁铁磁分离，用脱CO2去离子水洗涤三次，洗涤过程中仍然采用钕铁硼永磁铁磁分离，然后于60℃干燥24小时，得到灰黑色粉体，命名为Fe3O4CuM2+Al‑LDH(其中M2+可以是Mg2+、Zn2+、Ni2+中的任意一种，无机阴离子为NO3‑、CO32‑中的任意一种)。   

本发明中制备的强磁性核壳结构纳米铜基水滑石催化剂具有粒径可控，磁性较强等特点，适用于苯酚羟化反应，也可以应用到含酚废水的后处理上 

