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Изучение гетерофазных процессов, происходящих между кислородом газовой фазы и поверхностью оксидного катализатора – важная исследовательская задача, которую можно решить с помощью исследования изотопного обмена кислорода на поверхности. Интересным объектом исследования является твердой раствор Ce0,5Zr0,5O2 характеризующийся высокой кислородной подвижностью. Нанесение CexZr1-xO2 на пористый кремнезём позволяет увеличить пористость и удельную поверхность.
В данной работе методом Temperature Programmed Isotope Exchange (TPIE) исследован изотопный обмен кислорода на образце Ce0,5Zr0,5O2-SiO2, полученный золь-гель методом с использованием в качестве структурообразующего вещества бета-циклодекстрина. Особенность метода TPIE заключается в том, что через образец пропускают газовую смесь 16O2, 16O18O и 18O2 известного изотопного состава при нагревании с постоянной скоростью. Состав прошедшей через образец газовой смеси определяют масс-спектрометрическим методом и по измеренным ионным токам строят экспериментальные кривые f32(T), f34(T), f36(T) и a18(T), характеризующие содержание молекул 16O2, 16O18O, 18O2 и долю изотопа 18О в газовой фазе от температуры соответственно.
По внешнему виду полученных кривых f36(T) и f32(T) определено, что в реакционной системе протекает гетеромолекулярный обмен (т.е. обмен между кислородом из газовой фазы и кислородом образца), причем, поскольку функция f36(T) падает, а f32(T) резко возрастает, данный процесс представляет собой гетерообмен второго типа (обмен обоих атомов молекулы O2 из газовой фазы на два атома кислорода поверхности образца). Функция f34(T) падает, что указывает на преобладание диффузии кислорода вглубь частиц над обменом на поверхности. Численное интегрирование функции a18(T) по времени позволило установить, что в данном количестве образца содержится более 90 % обменоспособного кислорода от общего количества кислорода в образце (считая, что кислород из SiO2 не может участвовать в обмене в условиях проведения измерений). Таким образом, благодаря особому способу синтеза удалось получить каталитически активную форму образца и обеспечить доступность всего кислорода, входящего в состав твердого раствора Сe0,5Zr0,5O2.
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