Взаимосвязь структуры оксидного катализатора Mn-Ce-Zr, полученного темплатным методом, и его активности в окислении СО
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В составе каталитических конверторов выхлопных газов используют катализаторы на основе CeZrOx. Дополнительная модификация оксидами марганца позволяет повысить эффективность окисления CO при относительно низких температурах. Метод синтеза существенно влияет на каталитические свойства оксидных систем [1].
В настоящей работе Ce0.8Zr0.2O2 (СZ(СТАВ)) и MnOx-СZ(CTAB) синтезировали соосаждением прекурсоров в присутствии темплата - бромида цетилтриметиламмония (CTAB); для получения MnOx-CZ(CTAB+IM) проводили пропитку СZ-СТАВ солью Mn(CH3COO)2∙4H2O.

 Дифрактограммы Mn-CZ(CTAB) и Mn-CZ(CTAB+IM) не содержат рефлексов фаз MnOx, а лишь рефлексы фазы Ce0.8Zr0.2O2 структурного типа флюорит. Присутствие тонкого расщепления сигнала ЭПР свидетельствует о встраивании Mn в кристаллическую решётку СZ в образце Mn-CZ(CTAB). 
Каталитические испытания в окислении СО (импульсный режим, 2 об.% СО, 1 об.% О2 в Не) показали, что модификация CZ(CTAB) оксидом марганца способствует заметному увеличению конверсии СО при 150-350°С. Температура полупревращения СО (Т50) в результате модификации снижается на 140°С (с 310 до 170°С). Изменение способа синтеза приводит к дополнительному повышению конверсии в присутствии Mn-CZ(CTAB+IM) в интервале от 100°С до 250°С, Т50 снижается со 170°С до 150°С. Различие может объясняться выявленным методом РФЭС повышением содержания Ce3+ с 7% до 10% и доли активного кислорода в пропиточном катализаторе с 15.1% до 15.9% в результате встраивания марганца в кристаллическую решетку СZ. 
Таким образом, модификация оксидами марганца системы CZ способствует смещению рабочего интервала катализатора в окислении СО в низкотемпературную область и увеличению эффективности при высоких температурах по механизму Марса-Ван-Кревелена, а использование другой методики приготовления способствует дополнительному увеличению конверсии CO в низкотемпературной области.
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