Катализаторы полного окисления CH4, содержащие Rh, Ru, Ir 
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Для определения концентрации метана при помощи термокаталитических сенсоров используется реакция полного окисления, которая обладает значительным тепловым эффектом (ΔrH°=‒805,2 кДж)

СH4 + 2O2 → CO2 + 2H2O 

При этом катализатор, находящийся в составе чувствительного элемента, работает в так называемом внешнедиффузионном режиме, при котором конверсия зависит только от концентраций кислорода и метана и не зависит от скорости реакции и от температуры. Для системы (Pt,Pd)/Al2O3 минимальная температура перехода во внешнедиффузионный режим находится в диапазоне 460-480°С. Снижение рабочей температуры катализатора позволит увеличить срок службы чувствительных элементов. Поскольку температура перехода во внешнедиффузионный режим в значительной мере зависит от природы катализатора, можно подобрать такой состав, при котором эта температура будет минимальной. В связи с этим, целью данной работы является оптимизация состава катализаторов полного окисления метана на основе системы (Pt,Pd)/Al2O3 для снижения температуры перехода во внешнедиффузионную область.
После проведения анализа литературных данных, было выявлено, что добавление Rh, Ru, Ir в ряде случаев позволяет не только снизить температуру перехода во внешнедиффузионную область, но и увеличить срок работы катализаторов и их устойчивость к серосодержащим соединениям. Для изготовления катализаторов, содержащих Ir, Rh и Ru, необходимо подобрать подходящие соединения-прекурсоры. Необходимыми требованиями для прекурсоров являются высокая растворимость в воде, устойчивость в водных растворах и отсутствие катионов щелочных металлов, которые могут отрицательно влиять на каталитическую активность платиновых металлов. Важным требованием является то, что соединение-прекурсор должно разлагаться до металла или соответствующего оксида. В качестве прекурсоров, удовлетворяющих первому требованию, нами были выбраны соединения RhCl3*2,91H2O, RuCl3*1,88H2O, H3[Ir(C2О4)3], H3[Rh(C2О4)3]. Соглано данным термоанализа было установлено, что после кратковременного нагрева до 670°С на воздухе, соответствующего обработке катализаторов на производстве, RhCl3*2,91H2O превращается в  смесь Rh2O3 и RhCl3, в то время, как RuCl3*1,88H2O, H3[Ir(C2О4)3], H3[Rh(C2О4)3] переходят в соответствующие окисды. Поэтому  RuCl3, H3[Ir(C2О4)3] и H3[Rh(C2О4)3] были выбраны в качестве прекурсоров для изготовления чувствительных элементов.

Согласно измерению чувствительности и стабильности сигнала чувствительных элементов, введение дополнительного компонента позволяет увеличить как стабильность сигнала, так и среднюю чувствительность. В частности, введение иридия приводит к увеличению чувствительности на 22%.

