Влияние метода введения церия на структуру и каталитическую активность систем Ce/ZSM-5 и Co/Ce/ZSM-5 
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Диоксид церия CeO2, допированный добавками различных переходных металлов, является главным компонентом перспективных катализаторов для селективного окисления CO в присутствии водорода (CO-PROX) с целью получения водорода высокой степени очистки. Цеолитный носитель не только способствует высокой дисперсности активной фазы, но и может выступать в качестве матрицы, способствующей формированию новых типов активных центров, отличных от оксида [1]. С этой точки зрения, катализаторы на основе церий-модифицированных цеолитов представляют интерес для использования в селективном окислении CO. Целью настоящей работы является установление зависимости каталитической активности цеолитов Ce/ZSM-5 и Co/Ce/ZSM-5 в селективном окислении CO от способа введения церия. 
В качестве объекта исследования была выбрана серия образцов кобальт- и церий-модифицированных цеолитов Ce/ZSM-5 и Co/Ce/ZSM-5, различающихся силикатным модулем исходного цеолита (SiO2/Al2O3 = 80, 55, 30), методом введения церия (пропитка, ионный обмен), содержанием металлов, а также растворителем (вода и этанол), использованным в процессе пропитки. По данным ПЭМ, на поверхности цеолита образуются частицы CeO2 размером порядка нескольких нанометров. Интересно, что их распределение по размерам зависит от растворителя, использованного в процессе пропитки: по сравнению с водным раствором (рис.1, а), этанол способствует образованию более мелких и однородных частиц (рис.1, б). Эта закономерность наблюдается как для монометаллических, так и для биметаллических Ce-содержащих систем.
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Рис. 1. Микрофотографии ПЭМ образцов Ce/ZSM-5, содержащих 4% Ce (масс.) полученных пропиткой раствором нитрата церия (III): а – в воде, б – в этаноле

Такая более высокая дисперсность церия приводит к образованию большего числа активных центров (а в биметаллических системах – совместных активных центров с участием кобальта), благодаря чему катализаторы, приготовленные с использованием этанольного раствора, превосходят свои аналоги, полученные из раствора нитрата церия в воде.
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