Каталитические свойства церийсодержащих твердых растворов Cu–Mn–M–Ce-O
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На сегодняшний день большое внимание привлекают гетерогенные катализаторы на основе сложных оксидов, содержащих редкоземельные и переходные металлы. Эти катализаторы обладают улучшенными каталитическими характеристиками, стабильной структурой в широком диапазоне температур и высокой подвижностью кислорода. Диоксид церия выбран в качестве катализатора для исследований окисления из-за его легкой восстанавливаемости и высокой подвижности кислородных вакансий, связанной с его кристаллической структурой флюорита. Для регулирования данных свойств диоксида церия его допируют оксидами других металлов. Когда допанты со схожими или меньшими радиусами включаются в решетку диоксида церия, количество кислородных вакансий увеличивается, тем самым увеличивая каталитическую активность. Ранние исследования показали, что твердые растворы на основе CeO2 являются наиболее перспективными катализаторами [1, 2].
Ранее было показано, что оптимальное соотношение меди и марганца было Cu/Mn=4, при этом их общее количество не должно превышать 10–15 мол.%, иначе образуются дополнительные фазы, а не единый твердый раствор [3, 4]. Получена серия катализаторов Cu0.08Mn0.02MxCe0.9-xO2 (M = Bi, Ti, Sn) методом соосаждения с последующим прокаливание при температуре 500°С. Проведена характеризация синтезированных катализаторов следующими методами: РФА, Рамановская спектроскопия, ПЭМ, низкотемпературная адсорбция азота и т.д. Показано, что все полученные порошки твердых растворов имеют кубическую флюоритную структуру диоксида церия. Средний размер кристаллитов составляет 7-8 нм (посчитанных по формуле Шеррера), что согласуется с ПЭМ: все образцы состояли из агрегатов частиц, размер индивидуальных почти сферических наночастиц составлял 4-10 нм. Исследование текстурных характеристик проведено методом низкотемпературной адсорбции азота. Образцы имеют кривые адсорбции IV типа с петлей гистерезиса, указывающие на наличие мезопор в системах. Наблюдалось увеличение удельной поверхности при добавлении третьего допанта в систему по сравнению с исходным образцом Cu0.08Mn0.02Ce0.9O2 [3].
Была проведена каталитическая активность синтезированных образцов в модельной реакции окисления монооксида углерода. Образец состава Cu0.08Mn0.02Sn0.05Ce0.85O2 имеет наименьшую температуру полного окисления СО (T100% = 140°C). 
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