Мезопористые оксиды: синтез, физико-химические и каталитические свойства
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Наноструктурированные кристаллические оксиды переходных металлов с  высокоразвитой удельной поверхностью и унимодальным распределением размеров пор - новый перспективный тип мезопористых материалов [1]. Такая специфика их строения и текстуры  способствует легкому и обратимому переходу между разными степенями окисления металла в оксиде, что позволяет широко использовать их в гетерогенном катализе окислительно-восстановительных реакций. 
В настоящей работе проведен синтез мезопористого Fe2O3 и смешанных мезопористых оксидов Fe2O3-CuO. Оксидные материалы были получены методом осаждения из водных растворов нитратов металлов в присутствии ПАВ, в качестве которого использовали бромид цетилтриметиламмония [2]. Темплат из полученного после синтеза твердого материала удаляли двумя способами: отжигом в воздухе при температуре 500°С в течение 5 часов и однократной экстракцией водно-этанольным раствором хлорида аммония [3]. Полученные материалы были охарактеризованы методами РФА, БЭТ-N2, ДТА-ТГ, ТПВ-H2 и СЭМ. Каталитическую активность полученных мезопористых материалов оценивали в модельной реакции окисления н-гексана воздухом. 
Общий вид изотерм низкотемпературной адсорбции азота для синтезированных оксидов соответствовал изотерме IV типа (по классификации IUPAC), характерного для мезопористых материалов. Образцы, которые были получены путем экстракционного удаления темплата, имели развитую поверхность  – около 300 м2/г, объем пор - 0,2 см3/г, средний размер пор - 28 Ǻ. В то же время при удалении темплата стандартным методом отжига при 500°С, резко уменьшалась удельная поверхность материала и увеличивался размер пор. Кроме того, экстракционная и термоокислительная обработки материалов приводили к заметным различиям в морфологии получающихся оксидных частиц. В каталитических экспериментах тестировали только образцы, из которых темплат был удален методом экстракции.

При газофазном окислении гексана кислородом воздуха в проточной системе при 250°С полная конверсия углеводорода до диоксида углерода и воды составляла около 50%. Допирование катализатора небольшими количествами меди не приводило к существенному изменению каталитической активности в этой реакции. По-видимому, этот результат объясняется образованием твердого раствора CuO·Fe2O3, в котором практически вся медь находится не на поверхности катализатора, а в ее объеме.
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