Neuartige Au/TiO, Katalysatoren fur die CO Oxidation auf der Basis
nanostrukturierter, mesoporoser TiO, Trager
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Au/TiO, Katalysatoren flir die CO-Oxidation bei niedrigen Temperaturen zeigen eine
relativ starke Deaktivierung, welche auf das Sintern der Au-Partikel [1] bzw. auf die
Bildung von Oberflachenkarbonaten [2] zuriickgefiihrt wird. Eine Méglichkeit, die fur
technische Anwendungen unakzeptable Deaktivierung zu reduzieren, besteht in der
Verwendung von mesoporésem TiO, als Tragermaterial [3]. Durch Stabilisierung der
Au-Nanopartikel in den Mesoporen kann zumindest prinzipiell neben einer hohen
Dispersion, und damit einer hohen Aktivitat, auch eine verbesserte Sinterstabilitat er-
reicht werden. In diesem Beitrag wird Uber die Entwicklung neuer mesopordser
Au/TiO, Katalysatoren mit hierarchischer Strukturierung berichtet, die weitere M&g-
lichkeiten zur Optimierung der katalytischen Eigenschaften bieten. Durch Kombina-
tion von Sol-Gel-Verfahren und der Miniemulsionstechnik werden nanostrukturierte
mesopordse Trager mit einstellbarer, einheitlicher PartikelgroBe im Bereich von 90 —
200 nm sowie definierter innerer Struktur und monodisperser PorengréBe syntheti-
siert und in-situ, in einem Ein-Topf-Verfahren, mit Au beladen. Diese in-situ Beladung
garantiert eine homogene Verteilung der Au-Nanopartikel im TiO, Partikel, im Ge-
gensatz zur oft diffusionslimitierten geringen Beladung innerer Poren bei Impragnie-
rungs- oder ,Deposition-Precipitation“-Verfahren. Die einheitliche GréBe und Poren-
struktur der TiO, Partikel resultiert in wohldefinierten und gezielt einstellbaren Trans-
porteigenschaften. Die chemischen Eigenschaften kdnnen schlieBlich durch gezielte
Dotierung der Porenoberflache kontrolliert modifiziert werden. Das katalytische Ver-
halten dieser Katalysatoren wurde anhand der CO-Oxidation untersucht.

Experimentelles und Ergebnisse
FOr die Synthese der verschiedenen TiO,-Trager wurde Bis(2-hydroxyethyl)titanat

(EGMT) als Ti-Precursor verwendet. Zunachst wurde mesopordses TiO, Uber einen



Selbstorganisationsprozess von EGMT und Tensid (Brij56, SDS) als strukturgeben-
dem Agens im stark sauren Milieu synthetisiert, wobei die unbehandelte Probe be-
reits teilweise kristallin ist. Die Modifikation des TiO, kann Uber den pH-Wert (Rutil:
pH=0, Anatas: pH > 2) eingestellt werden. Monodisperse TiO,-Partikel wurden Uber
die Miniemulsionstechnik, mit dem Blockcopolymer PE/B-b-PEO als stabilisierendem
Tensid, erhalten. Die eingesetzten Tenside wurden Uber Kalzinierung oder mittels

O,-Plasma-Behandlung entfernt.

Abb. 1: TEM-Aufnahmen von TiO, Tragern (links) synthetisiert mit EGMT und Brij56 sowie (rechts)
erhalten mittels der Miniemulsionstechnik nach Kalzinierung bei 400°C.

Abbildung 1 zeigt TEM-Aufnahmen zweier kalzinierter TiO,-Trager, welche
einkristalline Anataskristallite bilden und als lose GerUststruktur aggregieren, wobei
mittels der Miniemulsionstechnik 90-200 nm groBe Partikel gebildet werden. Der
Porendurchmesser (1-10 nm), die spezifische Oberflache (50-500 m?g™") und die
TiOo-PartikelgréBe der erhaltenen Materialien kann je nach Herstellungsverfahren
durch Parameter wie strukturgebendes Tensid, Konzentration an Blockcopolymer
sowie Reaktions- und Kalzinierungstemperatur gesteuert werden. Die so erhaltenen
Katalysatoren wurden mittels ICP-AES, XRD, XPS und TEM charakterisiert.

Die katalytischen Eigenschaften dieser Katalysatoren in der CO-Oxidation sowie der
Zusammenhang zwischen Struktur, Aktivitdt und Reaktions-/Deaktivierungsverhalten
werden anhand von kinetischen und in-situ IR-spektroskopischen Daten diskutiert.
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