Термопрограммируемое восстановление системы NiO-MgO: влияние  pH на стадии золь-гель синтеза
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Одним из современных методов приготовления нанесенных систем является золь-гель метод. Используя золь-гель, процесс удаётся в широких пределах контролируемо изменять химический состав, текстуру, свойства синтезируемых продуктов. Метод технологически прост в проведении: большинство стадий может быть реализовано в одном реакционном сосуде. Получаемые продукты, как правило, обладают высокими показателями удельной поверхности и объёма пор, хорошо формуются в гранулы различных размера и формы. Золь-гель метод позволяет получать легко кристаллизующиеся гидроксиды, такие как MgO, с высокими текстурными характеристиками.
В наших предыдущих работах золь-гель метод был использован для синтеза ряда систем на основе оксида магния: CoOx-MgO, NiO-MgO, Fe2O3-MgO, CuO-MgO, VOx-MgO [1–4]. Приготовленные оксидные системы были исследованы комплексом физико-химических методов и показали свою перспективность для ряда адсорбционных и каталитических приложений. Образцы были исследованы в температурно-программируемом восстановлении водородом. Показана высокая стабильность систем в циклических экспериментах восстановления-окисления.
Это позволяет рассматривать данные системы в качестве переносчиков кислорода в технологии химических циклов. Суть данной технологии заключается в использовании переносчиков кислорода, чаще всего оксидов переходных металлов, которые отдают кислород субстрату в ходе реакции, а затем регенерируются кислородом воздуха в параллельном реакторе. В рамках данной технологии могут быть реализованы многие промышленные окислительные процессы, включая глубокое и парциальное окисление, риформинг, дегидрирование и другие. Известно, что оксиды переходных металлов подвержены спеканию при высоких температурах. В нашем случае, использование инертной матрицы оксида магния позволяет избежать протекания этого процесса.
Одним из важных параметров золь-гель синтеза является pH. Известно, что pH среды оказывает значительное влияние на скорости процессов гидролиза и конденсации, а соотношение скоростей этих процессов, в свою очередь, определяет текстурные характеристики продуктов. Обычно скорость гидролиза максимальна в области высоких и низких pH, а в области нейтральных значений она минимальна. Для скорости конденсации обычно наблюдаются более сложные зависимости. 

Таким образом, в данной работе была поставлена цель: изучить влияние pH среды на стадии гидролиза на свойства продуктов получаемых золь-гель методом на примере системы NiO-MgO. В ходе работы был синтезирован ряд образцов с различными значениями pH раствора на стадии формирования золя. Все образцы были исследованы методом низкотемпературной адсорбции азота и протестированы в девяти циклах температурно-программируемого восстановления-окисления. Показано, что, начиная со второго цикла восстановления-окисления система начинает работать в стабильном режиме, поглощая водород в заданном температурном интервале. 
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