
Èññëåäîâàíèÿ êàòàëèòè÷åñêèõ ñâîéñòâ âîññòàíîâ-

ëåííîãî îêñèäà ãðàôåíà (ÂÎÃ) ñâÿçàíû ñ âîçìîæ-

íîñòüþ åãî ïðèìåíåíèÿ â êà÷åñòâå íîñèòåëÿ êàòàëè-

çàòîðîâ, ÷òî îáóñëîâëåíî åãî ðàçâèòîé ïîâåðõ-

íîñòüþ, êîòîðàÿ ìîæåò äîñòèãàòü 1500 ì
2
/ã, è ïî-

ðèñòîé ñòðóêòóðîé, ïðåäñòàâëåííîé ïðåèìóùåñòâåí-

íî ìåçîïîðàìè [1, 2]. Ïîêàçàíî, ÷òî ÂÎÃ ïðîÿâëÿåò

êàòàëèòè÷åñêóþ àêòèâíîñòü â ðåàêöèÿõ ïîëèìåðèçà-

öèè, àöåëèðîâàíèÿ, îêèñëåíèÿ è ãèäðàòàöèè [3]. Ïðî-

äåìîíñòðèðîâàíà ãèäðèðóþùàÿ ñïîñîáíîñòü ÂÎÃ â

æèäêîôàçíûõ ðåàêöèÿõ âîññòàíîâëåíèÿ íèòðîñîåäè-

íåíèé ãèäðàçèíîì è áîðîãèäðèäîì íàòðèÿ [3]. Íà

ïðèìåðå ãèäðèðîâàíèÿ íèòðîáåíçîëà ãèäðàçèíîì

óñòàíîâëåíî, ÷òî àêòèâíûìè öåíòðàìè óãëåðîäíûõ

íàíîìàòåðèàëîâ ÿâëÿþòñÿ ãèäðîêñèëüíûå è êåòîííûå

ãðóïïû [3]. Àíàëèç ðåçóëüòàòîâ êâàíòîâîõèìè÷åñêîãî

ìîäåëèðîâàíèÿ, èíôðàêðàñíîé è ðåíòãåíîôîòîýëåê-

òðîííîé ñïåêòðîñêîïèé ïîêàçàë, ÷òî àêòèâíûìè öåíò-

ðàìè ãèäðèðîâàíèÿ 4-íèòðîôåíîëà ìîãóò âûñòóïàòü

àòîìû óãëåðîäà, ðàñïîëîæåííûå ðÿäîì ñ àòîìàìè

àçîòà â ïëîñêîñòÿõ N-äîïèðîâàííîãî ÂÎÃ [3].

Îäíàêî êàòàëèòè÷åñêàÿ àêòèâíîñòü ÂÎÃ â ðåàê-

öèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ îðãàíè÷åñêèõ ñîåäèíåíèé, â ÷àñò-

íîñòè íåíàñûùåííûõ óãëåâîäîðîäîâ, ìîëåêóëÿðíûì

âîäîðîäîì â ãàçîâîé ôàçå ïðè àòìîñôåðíîì äàâëåíèè

ïðàêòè÷åñêè íå èçó÷åíà. Îáíàðóæåíî, ÷òî êàòàëèòè-

÷åñêàÿ àêòèâíîñòü îêñèäà ãðàôåíà (ÎÃ), ãèäðîòåð-

ìàëüíî âîññòàíîâëåííîãî ÎÃ è S-, P- è N-äîïèðî-

âàííûõ ãðàôåíîâûõ ìàòåðèàëîâ, ïîëó÷åííûõ ïèðî-

ëèçîì ïðèðîäíûõ ïîëèìåðîâ, â ðåàêöèÿõ ãèäðè-

ðîâàíèÿ íåíàñûùåííûõ óãëåâîäîðîäîâ Ñ
2

óìåíü-

øàåòñÿ ïðè óâåëè÷åíèè ñîäåðæàíèÿ êèñëîðîäà, ôîñ-

ôîðà, ñåðû èëè àçîòà â ñòðóêòóðå ìàòåðèàëà. Îáðàçöû

S- è N-äîïèðîâàííûõ ãðàôåíîâûõ ìàòåðèàëîâ íå

ïðîÿâëÿþò ñòàáèëüíîñòè âñëåäñòâèå èçìåíåíèÿ

ñòðóêòóðû â óñëîâèÿõ ïðîâåäåíèÿ ðåàêöèé [4]. Òàêæå

ïîêàçàíî íàëè÷èå êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè òåðìè-

÷åñêè âîññòàíîâëåííîãî N-äîïèðîâàííîãî îêñèäà

ãðàôåíà â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ àðîìàòè÷åñêèõ

ñîåäèíåíèé ïðè äàâëåíèè âîäîðîäà 40 àòì è òåì-

ïåðàòóðå 300 �Ñ [5]. Ðàíåå ïðîäåìîíñòðèðîâàíî, ÷òî â

ðåçóëüòàòå òåðìè÷åñêîé îáðàáîòêè ìîæåò óìåíü-

øàòüñÿ ñîäåðæàíèå äåôåêòîâ è ãåòåðîàòîìîâ [6]. Ýòî

ïîçâîëÿåò ïðåäïîëîæèòü, ÷òî òåðìè÷åñêàÿ îáðàáîòêà

àêòóàëèçóåò èññëåäîâàíèå åå âëèÿíèÿ íà êàòàëè-

òè÷åñêèå ñâîéñòâà ÂÎÃ â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ

íåíàñûùåííûõ óãëåâîäîðîäîâ, òàê êàê äåôåêòû è ãå-

òåðîàòîìû íà ñåãîäíÿ ðàññìàòðèâàþòñÿ êàê âåðîÿò-

íûå àêòèâíûå öåíòðû â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ

íåíàñûùåííûõ óãëåâîäîðîäîâ [3].

Èññëåäîâàíèå êàòàëèòè÷åñêèõ ñâîéñòâ ìàòåðèàëîâ

â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà è àöåòèëåíà â

àòìîñôåðå âîäîðîäà ïîçâîëÿåò íå òîëüêî óñòàíîâèòü

îñíîâíûå çàêîíîìåðíîñòè ãèäðèðîâàíèÿ íåíàñûùåí-

íûõ ñîåäèíåíèé íà èññëåäóåìîì êàòàëèçàòîðå, íî

òàêæå èìååò è ïðàêòè÷åñêîå çíà÷åíèå [4, 7]. Àöåòèëåí
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Ïîêàçàíî, ÷òî òåðìè÷åñêè âîññòàíîâëåííûé â àòìîñôåðå âîäîðîäà N-äîïèðîâàííûé îêñèä

ãðàôåíà (N-ÂÎÃ) ïðîÿâëÿåò êàòàëèòè÷åñêóþ àêòèâíîñòü â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà è

àöåòèëåíà ìîëåêóëÿðíûì âîäîðîäîì ïðè àòìîñôåðíîì äàâëåíèè. Îáðàçöû N-ÂÎÃ è àêòèâèðî-

âàííîãî N-ÂÎÃ (N-ÂÎÃ-Í
2
) îõàðàêòåðèçîâàíû ìåòîäàìè ÑÝÌ è ÒÝÌ, ÈÊ- è ðàìàí-ñïåêòðî-

ñêîïèè, ðåíòãåíîâñêîé äèôðàêöèè è äð. Ïîëó÷åííûå äàííûå óêàçûâàþò, ÷òî êàòàëèòè÷åñêàÿ

àêòèâíîñòü N-ÂÎÃ-Í
2

ìîæåò áûòü ñâÿçàíà ñ íàëè÷èåì àçîòñîäåðæàùèõ ôðàãìåíòîâ, ïðîÿâ-

ëÿþùèõ ñâîéñòâà ôðóñòðèðîâàííûõ ëüþèñîâñêèõ ïàð.

Êëþ÷åâûå ñëîâà: ãðàôåí, êàòàëèç, ýòèëåí, àöåòèëåí, ãèäðèðîâàíèå.



ÿâëÿåòñÿ íåîòúåìëåìîé ïðèìåñüþ ïðè ïðîìûøëåí-

íîì ïîëó÷åíèè ýòèëåíà [7]. Åãî ïðèñóòñòâèå óìåíü-

øàåò àêòèâíîñòü êàòàëèçàòîðîâ ïîëèìåðèçàöèè ýòè-

ëåíà [7]. Îäíèì èç ñïîñîáîâ óäàëåíèÿ ïðèìåñè àöå-

òèëåíà ÿâëÿåòñÿ åãî ñåëåêòèâíîå ãèäðèðîâàíèå äî

ýòèëåíà [7].

Íàñòîÿùàÿ ðàáîòà ïîñâÿùåíà âûÿâëåíèþ âëèÿíèÿ

òåðìîâîññòàíîâëåíèÿ ÂÎÃ íà åãî êàòàëèòè÷åñêèå

ñâîéñòâà â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà è àöåòè-

ëåíà. Ñ ýòîé öåëüþ ïî ìåòîäó Òóðà ñèíòåçèðîâàí ÎÃ,

èç êîòîðîãî ïîëó÷åí ÂÎÃ ïóòåì âîññòàíîâëåíèÿ

ãèäðàçèí-ãèäðàòîì, â ðåçóëüòàòå ÷åãî ïðîèñõîäèò

âîññòàíîâëåíèå, à òàêæå äîïèðîâàíèå ìàòåðèàëà àòî-

ìàìè àçîòà. Äëÿ àêòèâàöèè ÂÎÃ ïîëó÷åííûé ìàòå-

ðèàë ïîäâåðãíóò òåðìè÷åñêîé îáðàáîòêå â àòìîñôåðå

âîäîðîäà ïðè ìàêñèìàëüíîé òåìïåðàòóðå ïðîâåäåíèÿ

ðåàêöèé ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà è àöåòèëåíà.

Ýêñïåðèìåíòàëüíàÿ ÷àñòü

Ìàòåðèàë ÎÃ ïîëó÷àëè ïî ìåòîäó Òóðà [8]. Îáðà-

çåö N-ÂÎÃ ñèíòåçèðîâàëè ïóòåì îáðàáîòêè ãèäðàçèí-

ãèäðàòîì 700 ìë âîäíîé ñóñïåíçèè ñ ìàññîâîé êîí-

öåíòðàöèåé ÎÃ 1 ìã/ìë èç ðàñ÷åòà 1 ìë ãèäðàçèí-

ãèäðàòà íà 100 ìã ÎÃ [8]. Ïîñëå äîáàâëåíèÿ âîñ-

ñòàíîâèòåëÿ ñìåñü êèïÿòèëè â òå÷åíèå 1 ÷, à çàòåì åå

îõëàæäàëè äî êîìíàòíîé òåìïåðàòóðû. Ïîëó÷åííûé

ïðîäóêò îòôèëüòðîâûâàëè è ïðîìûâàëè 2 ë äèñòèë-

ëèðîâàííîé âîäû, ïîñëå ÷åãî îáðàçåö N-ÂÎÃ

âûñóøèâàëè ïðè òåìïåðàòóðå 110 �Ñ â òå÷åíèå 12 ÷.

Îáðàçåö òåðìè÷åñêè âîññòàíîâëåííîãî N-ÂÎÃ ïîëó-

÷àëè ñëåäóþùèì îáðàçîì. Ñóõîé N-ÂÎÃ ïîìåùàëè â

êâàðöåâûé òèãåëü è âûäåðæèâàëè â òðóá÷àòîé ïå÷è â

àòìîñôåðå âîäîðîäà ïðè òåìïåðàòóðå 400 �Ñ íà

ïðîòÿæåíèè 1 ÷. Ïîñëå çàâåðøåíèÿ îáðàáîòêè ïðè

400 �Ñ óáûëü ìàññû ñîñòàâèëà 16,7 %. Äàëüíåéøàÿ

îáðàáîòêà ìàòåðèàëà â óêàçàííûõ óñëîâèÿõ â òå÷åíèå

4 ÷ íå ïðèâîäèò ê äîïîëíèòåëüíîé ïîòåðå ìàññû.

Ìàòåðèàë, ïîëó÷åííûé â ðåçóëüòàòå òåðìîâîññòà-

íîâëåíèÿ N-ÂÎÃ â àòìîñôåðå âîäîðîäà, îáîçíà÷åí

êàê N-ÂÎÃ-H
2
.

Ìîðôîëîãèþ îáðàçöîâ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-H
2

îïðå-

äåëÿëè ñ ïîìîùüþ ñêàíèðóþùåãî ýëåêòðîííîãî ìèê-

ðîñêîïà (ÑÝÌ) ÐÝÌ-106È è ïðîñâå÷èâàþùåãî ýëåê-

òðîííîãî ìèêðîñêîïà (ÏÝÌ) ÏÝÌ-125Ê. ÑÝÌ-èçîáðà-

æåíèÿ îáðàçöîâ ïîëó÷àëè ïóòåì íàíåñåíèÿ ïîðîøêîâ

íà êëåéêóþ ïîëèìåðíóþ ïîäëîæêó íà ìåòàëëè÷åñêîé

îñíîâå. Îáðàçöû äëÿ ïîëó÷åíèÿ ÏÝÌ-èçîáðàæåíèÿ

ãîòîâèëè ïóòåì íàíåñåíèÿ êàïëè âîäíîé ñóñïåíçèè

N-ÂÎÃ íà ìåäíóþ ñåòêó ñ óãëåðîäíûì íàïûëåíèåì.

Ðàìàíîâñêèå ñïåêòðû N-ÂÎÃ ðåãèñòðèðîâàëè íà

ñïåêòðîìåòðå «HORIBA Jobin-Yvon T64000» ïðè

êîìíàòíîé òåìïåðàòóðå ñ èñïîëüçîâàíèåì âîçáóæ-

äàþùåãî èçëó÷åíèÿ Ar-Kr-ëàçåðà äëèíîé âîëíû

488 íì è ìîùíîñòüþ 100 ìÂò. Ðåãèñòðàöèþ äèôðàê-

òîãðàìì îáðàçöîâ â äèàïàçîíå 2� 5�—60� ïðîâîäèëè

íà äèôðàêòîìåòðå «D8 ADVANCE» («Bruker AXS») ñ

CuK
�

-èñòî÷íèêîì ðåíòãåíîâñêîãî èçëó÷åíèÿ � =

0,154 íì. Òîëùèíó ñòðóêòóð, îáðàçîâàííûõ â ðå-

çóëüòàòå ïåðåêðûâàíèÿ ãðàôåíîâûõ ó÷àñòêîâ ÷àñòèö

N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2

(L
c
), ðàññ÷èòûâàëè, èñõîäÿ èç

ïàðàìåòðîâ ïèêà (002) [9], ïî óðàâíåíèþ

L
c

=
K

002

002 002
cos

�

� �

,

ãäå K
002

= 0,89 — êîíñòàíòà Óîððåíà äèñêîâèäíîé

ôîðìû ÷àñòèö ïî íàïðàâëåíèþ íîðìàëè ê ïëîñêîñòè;

� — äëèíà âîëíû ðåíòãåíîâñêîãî èçëó÷åíèÿ, íì;

�
002

— øèðèíà ðåôëåêñà (002), ðàäèàíû óãëà 2�;

�
002

— óãîë äèôðàêöèè, ñîîòâåòñòâóþùèé ìàêñè-

ìóìó ðåôëåêñà (002), ãðàä.

Ëàòåðàëüíûé ðàçìåð ñòðóêòóð, îáðàçîâàííûõ â

ðåçóëüòàòå ïåðåêðûâàíèÿ ãðàôåíîâûõ ó÷àñòêîâ

÷àñòèö N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2
, îïðåäåëÿëè, èñõîäÿ èç

õàðàêòåðèñòèê ðåôëåêñà (100), ïî óðàâíåíèþ

L
a

=
K

100

100 100
cos

�

� �

,

ãäå K
100

= 1,84 — êîíñòàíòà Óîððåíà äèñêîâèäíîé

ôîðìû ÷àñòèö ïî íàïðàâëåíèþ ëàòåðàëüíîé ïëîñ-

êîñòè; �
100

— øèðèíà ðåôëåêñà (100), ðàäèàíû óãëà

2�; �
100

— óãîë äèôðàêöèè, ñîîòâåòñòâóþùèé ìàê-

ñèìóìó ðåôëåêñà (100), ãðàä [9].

ÈÊ-ñïåêòðû ðåãèñòðèðîâàëè íà ñïåêòðîìåòðå

«Spectrum-One» («Perkin Elmer») â äèàïàçîíå

700—3000 ñì
–1

. Îáðàçåö äëÿ ðåãèñòðàöèè ñïåêòðîâ

ãîòîâèëè òàáëåòèðîâàíèåì ñìåñè áðîìèäà êàëèÿ è

èññëåäóåìîãî ìàòåðèàëà â ìàññîâîì ñîîòíîøåíèè

1000 : 1 ñîîòâåòñòâåííî. Ïëîùàäü ïîâåðõíîñòè ìàòå-

ðèàëîâ îïðåäåëÿëè ïî èçîòåðìàì àäñîðáöèè àçîòà

ïðè 77 K, ïîëó÷åííûì íà àíàëèçàòîðå ïîðèñòîñòè

«Thermo Scientific 1990». Ìàññîâîå ïðîöåíòíîå

ñîäåðæàíèå âîäîðîäà, àçîòà è óãëåðîäà óñòàíàâëè-

âàëè íà àíàëèçàòîðå «Carlo Erba 1106». Êîëè÷åñòâî

êèñëîðîäà âû÷èñëÿëè ïî ðàçíîñòè ìåæäó ìàññîé

íàâåñêè è ñóììàðíîé ìàññîé àçîòà, âîäîðîäà è óãëå-

ðîäà. Ìîëüíûå ñîîòíîøåíèÿ Ñ/O è C/N ðàññ÷èòû-

âàëè èç âåëè÷èí ìàññîâûõ ñîäåðæàíèé óãëåðîäà,

êèñëîðîäà è àçîòà.

Êàòàëèòè÷åñêóþ àêòèâíîñòü îáðàçöîâ â ðåàêöèè

ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà èññëåäîâàëè â ïðîòî÷íîì

ðåæèìå â äèàïàçîíå òåìïåðàòóð 25—400 �Ñ â òðóá-

÷àòîì ðåàêòîðå îáúåìîì 2 ìë. Ñêîðîñòè ïîòîêîâ

âîäîðîäà è ýòèëåíà ñîñòàâëÿëè 45 è 5 ìë/ìèí

ñîîòâåòñòâåííî. Ìàññà N-ÂÎÃ-H
2

ñîñòàâëÿëà 80 ìã.

Ýêñïåðèìåíò ïî óñòàíîâëåíèþ êàòàëèòè÷åñêîé àê-
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òèâíîñòè N-ÂÎÃ-H
2

â ðåàêöèè ãèäðèðîâàíèÿ àöå-

òèëåíà ïðîâîäèëè â èìïóëüñíîì ðåæèìå. Îáúåì èì-

ïóëüñà àöåòèëåíà ñîñòàâëÿë 0,25 ìë. Îáùàÿ ñêîðîñòü

ãàçîâîãî ïîòîêà ñîñòàâëÿëà 50 ìë/ìèí ïðè ñîîòíî-

øåíèè ñêîðîñòåé âîäîðîäà è ãåëèÿ 1 : 4 ñîîòâåò-

ñòâåííî. Ìàññà êàòàëèçàòîðà ñîñòàâëÿëà 140 ìã. Ñî-

ñòàâ ïðîäóêòîâ ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà è àöåòèëåíà

êîíòðîëèðîâàëè õðîìàòîãðàôè÷åñêè ñ ïîìîùüþ äå-

òåêòîðà ïî òåïëîïðîâîäíîñòè. Ñêîðîñòü îáðàçîâàíèÿ

ïðîäóêòîâ ãèäðèðîâàíèÿ îïðåäåëÿëè ïî óðàâíåíèþ

r =
n V

m S

a n

22400 60�
í

,

ãäå n
a

— ìîëüíàÿ äîëÿ ïðîäóêòà ãèäðèðîâàíèÿ â

ãàçîâîé ñìåñè ïîñëå ðåàêòîðà; V
n

— ñêîðîñòü ïîòîêà

ãàçîâîé ñìåñè ýòèëåí — âîäîðîä â ñëó÷àå ãèäðè-

ðîâàíèÿ ýòèëåíà èëè ãåëèé — âîäîðîä — àöåòèëåí â

ñëó÷àå ãèäðèðîâàíèÿ àöåòèëåíà, ìë/ìèí; m
í

— ìàññà

íàâåñêè êàòàëèçàòîðà, ã; S — ïëîùàäü ïîâåðõíîñòè

êàòàëèçàòîðà, ì
2
/ã.

Ðåçóëüòàòû è îáñóæäåíèå

ÑÝÌ-èçîáðàæåíèÿ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2

ïðèâåäåíû

íà ðèñ. 1, à è á ñîîòâåòñòâåííî. ×åøóé÷àòûå ÷àñòèöû

ìàòåðèàëîâ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2

õàðàêòåðèçóþòñÿ

ðàçìåðîì, íå ïðåâûøàþùèì 100 ìêì. ÏÝÌ-èçîáðà-

æåíèÿ îáðàçöîâ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2

ïðåäñòàâëåíû íà

ðèñ. 1, â è ã ñîîòâåòñòâåííî. Ãðàôåíîâûå ñëîè

ðàçìåðîì äî 200 íì îáðàçóþò êðóïíûå àãëîìåðàòû,

êàê ñëåäóåò èç ÏÝÌ-èçîáðàæåíèÿ ÂÎÃ. Õàðàêòåðíîé

÷åðòîé N-ÂÎÃ-Í
2

ÿâëÿåòñÿ îäíîðîäíàÿ ìîðôîëîãèÿ

ñëîåâ ÷àñòèö, êîòîðàÿ ìîæåò áûòü îáóñëîâëåíà

÷àñòè÷íûì âîññòàíîâëåíèåì ãðàôèòîâîé ñòðóêòóðû,

â òî âðåìÿ êàê ÷àñòèöû N-ÂÎÃ õàðàêòåðèçóþòñÿ

âûðàæåííûìè êîíòóðàìè ãðàôåíîâûõ ÷åøóåê, ôîð-

ìèðóþùèõ àãëîìåðàòû ÷àñòèö. Àíàëèç ÏÝÌ- è

ÑÝÌ-èçîáðàæåíèé óêàçûâàåò íà áîëåå âûðàæåííóþ

ñêëàä÷àòîñòü ñòðóêòóðû N-ÂÎÃ-Í
2
, ÷òî ìîæåò áûòü

îáóñëîâëåíî àãëîìåðàöèåé ÷àñòèö. Òåðìîâîññòàíîâ-

ëåíèå ïðèâîäèò ê íàðóøåíèþ öåëîñòíîñòè êðàåâ

÷àñòèö N-ÂÎÃ-Í
2
.

ÈÊ-ñïåêòðû îáðàçöîâ, ïðèâåäåííûå íà ðèñ. 1, ä,

ñîäåðæàò ëèíèè êîëåáàíèé àëèôàòè÷åñêèõ Ñ–Í-ñâÿ-

çåé, êàðáîíèëüíûõ ãðóïï Ñ=Î, àðîìàòè÷åñêèõ

Ñ=Ñ-ôðàãìåíòîâ, N=N-ôðàãìåíòîâ ïèðàçîëüíîãî è

C–N-ôðàãìåíòîâ ïèðàçîëèíîâîãî è ïèðèäèíîâîãî

òèïîâ, Î–Í-ôðàãìåíòîâ ãèäðîêñèëüíîé ãðóïïû,

ýôèðíûõ Ñ–Î–Ñ-ãðóïï, à òàêæå ëèíèè êîëåáàíèé

Ñ–Î [10, 11]. Õàðàêòåðíîé îñîáåííîñòüþ ÈÊ-ñïåêòðà

N-ÂÎÃ-Í
2

ÿâëÿþòñÿ áîëåå èíòåíñèâíûå, ïî ñðàâíå-

íèþ ñî ñïåêòðîì N-ÂÎÃ, ëèíèè êîëåáàíèé N=N è

C–O–C. Óâåëè÷åíèå èíòåíñèâíîñòè ïîëîñ ìîæåò

áûòü îáóñëîâëåíî ôîðìèðîâàíèåì â ðåçóëüòàòå

òåðìîâîññòàíîâëåíèÿ ïèðàçîëüíûõ öèêëîâ è ýôèð-

íûõ ãðóïï [12]. Àíàëèç ÈÊ-ñïåêòðîâ ïîêàçûâàåò, ÷òî

â ñòðóêòóðå N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-H
2

ïðèñóòñòâóþò

ãèäðîêñèëüíûå è êåòîííûå ãðóïïû, â òî æå âðåìÿ

ñîäåðæàíèå ãèäðîêñèëüíûõ ãðóïï â N-ÂÎÃ ìîæåò

ïðåâûøàòü ñîäåðæàíèå â N-ÂÎÃ-Í
2
, ÷òî ñëåäóåò èç

óâåëè÷åíèÿ èíòåíñèâíîñòè ëèíèè êîëåáàíèé ýôèð-

íûõ Ñ–Î–Ñ-ñâÿçåé â ÈÊ-ñïåêòðå N-ÂÎÃ-Í
2

ïî

ñðàâíåíèþ ñî ñïåêòðîì N-ÂÎÃ.

Ðàìàíîâñêèå ñïåêòðû N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2

ïðåä-

ñòàâëåíû íà ðèñ. 1, å. Ñïåêòð N-ÂÎÃ õàðàêòåðèçóåòñÿ

ñîîòíîøåíèåì èíòåíñèâíîñòåé ïîëîñ D è G (I
D

/I
G

),

ðàâíûì 0,95. Øèðèíû D- è G-ïîëîñ ñïåêòðà N-ÂÎÃ

ñîñòàâëÿþò 95 è 63 ñì
–1

ñîîòâåòñòâåííî. Òåðìîâîñ-

ñòàíîâëåíèå ïðèâîäèò ê óøèðåíèþ D- è G-ïîëîñ äî

110 è 69 ñì
–1

ñîîòâåòñòâåííî, à òàêæå ê óâåëè÷åíèþ

ñîîòíîøåíèÿ I
D

/I
G

äî 1,08 â ñïåêòðå N-ÂÎÃ-Í
2
.

Àíàëèç õàðàêòåðèñòèê ñèãíàëîâ â ðàìàíîâñêèõ ñïåê-

òðàõ ïîêàçûâàåò, ÷òî ðàññòîÿíèå ìåæäó äåôåêòàìè

(L
D

) íå ïðåâûøàåò 3 íì [10]. Ñîãëàñíî ýìïèðè÷åñêîé

çàâèñèìîñòè âåëè÷èíû ñîîòíîøåíèÿ I
D

/I
G

îò L
D

â

ðåçóëüòàòå òåðìîâîññòàíîâëåíèÿ óâåëè÷èâàåòñÿ ðàñ-

ñòîÿíèå ìåæäó äåôåêòàìè, ÷òî ñîãëàñóåòñÿ ñ äàí-

íûìè, ïðèâåäåííûìè â ëèòåðàòóðå [10]. Òàêèì îáðà-

çîì, îáðàçåö N-ÂÎÃ-Í
2

ÿâëÿåòñÿ ìåíåå äåôåêòíûì ïî

ñðàâíåíèþ ñ èñõîäíûì N-ÂÎÃ.

Äèôðàêòîãðàììû N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-H
2
, ïðèâå-

äåííûå íà ðèñ. 1, æ, ñîäåðæàò øèðîêèå ðåôëåêñû

(002) è (100). Òåðìîâîññòàíîâëåíèå ïðèâîäèò ê ñìå-

ùåíèþ ïèêà (002) äèôðàêòîãðàììû N-ÂÎÃ ñ 23� ê 25�

2�, à òàêæå óìåíüøåíèþ øèðèíû ýòîãî ðåôëåêñà ñ 7�

äî 3� 2�. Ðåôëåêñ (100) äèôðàêòîãðàììû N-ÂÎÃ-H
2

ñìåùåí â îáëàñòü ìåíüøèõ óãëîâ ïî ñðàâíåíèþ ñ

àíàëîãè÷íûì ïèêîì äèôðàêòîãðàììû N-ÂÎÃ, à

òàêæå õàðàêòåðèçóåòñÿ ìåíüøåé øèðèíîé. Â ëè-

òåðàòóðå ïîêàçàíî, ÷òî ïëîñêîñòè ñëîåâ N-ÂÎÃ ñî-

ñòîÿò èç ñëó÷àéíûì îáðàçîì ðàñïðåäåëåííûõ ó÷àñò-

êîâ äâóõ òèïîâ — öåëîñòíûõ ãðàôåíîâûõ è îêèñ-

ëåííûõ [6]. Ïåðåêðûâàíèå îêèñëåííûõ ó÷àñòêîâ

âäîëü êàêîãî-ëèáî íàïðàâëåíèÿ íå ïðèâîäèò ê

âîçíèêíîâåíèþ ðåôëåêñîâ â äèôðàêòîãðàììàõ. Ñëå-

äîâàòåëüíî, íàëè÷èå ðåôëåêñîâ (002) è (100) â

äèôðàêòîãðàììàõ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í
2

óêàçûâàåò íà

ïåðåêðûâàíèå íåîêèñëåííûõ ãðàôåíîâûõ ó÷àñòêîâ

íåñêîëüêèõ ñëîåâ. Óìåíüøåíèå øèðèí äèôðàêöèîí-

íûõ ïîëîñ ïîñëå òåðìîâîññòàíîâëåíèÿ ñâèäåòåëü-

ñòâóåò îá óïîðÿäî÷åíèè ñòðóêòóðû âäîëü íàïðàâ-

ëåíèÿ ïëîñêîñòåé (002) è (100) [9, 13]. Òàêèì îáðàçîì,

êîððåêòíî ðàññìàòðèâàòü çíà÷åíèÿ L
c

è L
a
, ïîëó÷åí-

íûå èç ïàðàìåòðîâ ñîîòâåòñòâóþùèõ ðåôëåêñîâ, êàê

âåëè÷èíû, ñîîòâåòñòâóþùèå ðàçìåðàì ñòðóêòóð,

îáðàçîâàííûõ â ðåçóëüòàòå ïåðåêðûâàíèÿ ãðàôå-

íîâûõ ïëîñêîñòåé îòäåëüíûõ ñëîåâ ÷àñòèö N-ÂÎÃ è

N-ÂÎÃ-Í
2

[9, 13].

Êàòàëèòè÷åñêàÿ àêòèâíîñòü N-äîïèðîâàííîãî âîññòàíîâëåííîãî îêñèäà ãðàôåíà
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Àíàëèç äàííûõ, ïðåäñòàâëåííûõ â òàáëèöå, ïîêà-

çûâàåò, ÷òî â ðåçóëüòàòå òåðìîâîññòàíîâëåíèÿ â

àòìîñôåðå âîäîðîäà â ñòðóêòóðå N-ÂÎÃ óìåíüøàåòñÿ

ñîäåðæàíèå êèñëîðîäà è àçîòà, ÷òî ñëåäóåò èç

ñîïîñòàâëåíèÿ ìîëüíûõ ñîîòíîøåíèé C/O è C/N,

êîòîðûìè õàðàêòåðèçóþòñÿ ìàòåðèàëû N-ÂÎÃ è

N-ÂÎÃ-H
2
. Àíàëèç äàííûõ ÈÊ-ñïåêòðîñêîïèè è

ýëåìåíòíîãî àíàëèçà ïîêàçûâàåò, ÷òî â ðåçóëüòàòå

âîññòàíîâëåíèÿ îêñèäà ãðàôåíà ãèäðàçèí-ãèäðàòîì

ïðîèñõîäèò äîïèðîâàíèå ãðàôåíîâûõ ñëîåâ àòîìàìè

àçîòà. Òåðìîâîññòàíîâëåíèå N-ÂÎÃ ïðèâîäèò ê

óâåëè÷åíèþ ðàçìåðîâ L
c

= 1 íì è L
a

= 8 íì äî 3 è

10 íì ñîîòâåòñòâåííî, à òàêæå ê óìåíüøåíèþ

ïëîùàäè ïîâåðõíîñòè ìàòåðèàëà ñ 270 äî 110 ì
2
/ã.

Èñõîäÿ èç àíàëèçà ïðèâåäåííûõ äàííûõ, ìîæíî

çàêëþ÷èòü, ÷òî ÷àñòèöû N-ÂÎÃ õàðàêòåðèçóþòñÿ

ñêëàä÷àòîé ìîðôîëîãèåé ïîâåðõíîñòè è ñðåäíèì

êîëè÷åñòâîì ñëîåâ, ðàâíûì 5. Ìàòåðèàë ñîäåðæèò â

ñâîåé ñòðóêòóðå êèñëîðîä â âèäå ãèäðîêñèëüíûõ è

êåòîííûõ ãðóïï, à òàêæå àçîò ïðåèìóùåñòâåííî â

âèäå ïèðèäèíîâûõ è ïèðàçîëèíîâûõ öèêëîâ. Òàêèì

îáðàçîì, â ðåçóëüòàòå îáðàáîòêè ÎÃ ãèäðàçèí-ãèä-

ðàòîì ïðîèñõîäèò íå òîëüêî âîññòàíîâëåíèå, íî è

äîïèðîâàíèå ãðàôåíîâûõ ïëîñêîñòåé àòîìàìè àçîòà,

íàïðèìåð ïî ñëåäóþùåé ñõåìå [11]:
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Ðèñ. 1. ÑÝÌ-èçîáðàæåíèÿ N-ÂÎÃ (à) è N-ÂÎÃ-Í2 (á), ÏÝÌ-èçîáðàæåíèÿ N-ÂÎÃ (â) è N-ÂÎÃ-Í2 (ã), ÈÊ-ñïåêòðû (ä),

ðàìàíîâñêèå ñïåêòðû (å), äèôðàêòîãðàììû (æ) îáðàçöîâ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í2.

Ìîëüíûå ñîîòíîøåíèÿ C/O è C/N, âåëè÷èíû Lñ è La,

ìåæñëîåâûå ðàññòîÿíèÿ è óäåëüíûå ïëîùàäè ïîâåðõ-

íîñòè îáðàçöîâ N-ÂÎÃ è N-ÂÎÃ-Í2

Îáðàçåö C/O C/N
d

002
,

íì
L

c
, íì L

a
, íì

S
óä

,

ì
2
/ã

N-ÂÎÃ 5 19 0,39 1 8 270

N-ÂÎÃ-H
2

9 24 0,35 3 10 110

à á

â ã

ä å

æ



Â ðåçóëüòàòå òåðìè÷åñêîãî âîññòàíîâëåíèÿ ìîð-

ôîëîãèÿ ïîâåðõíîñòè N-ÂÎÃ-Í
2

ñòàíîâèòñÿ áîëåå

ñêëàä÷àòîé ïî ñðàâíåíèþ ñ ïîâåðõíîñòüþ N-ÂÎÃ,

÷òî ìîæåò áûòü âûçâàíî àãëîìåðàöèåé ÷àñòèö. Òåð-

ìîâîññòàíîâëåíèå N-ÂÎÃ ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ

êîëè÷åñòâà ñëîåâ è ðàçìåðîâ ñòðóêòóð, îáðàçîâàííûõ

ïåðåêðûâàíèåì ãðàôåíîâûõ ó÷àñòêîâ ñëîåâ â ÷àñòèöå

N-ÂÎÃ-Í
2
, à òàêæå ê óìåíüøåíèþ ñîäåðæàíèÿ äå-

ôåêòîâ â ïîñëåäíåì. Óâåëè÷åíèå êîëè÷åñòâà ñëîåâ â

÷àñòèöå è óìåíüøåíèå ìåæñëîåâîãî ðàññòîÿíèÿ ñî-

ïðîâîæäàþòñÿ óìåíüøåíèåì ïëîùàäè ïîâåðõíîñòè.

Òåðìè÷åñêîå âîññòàíîâëåíèå ïðèâîäèò ê ïðèáëè-

çèòåëüíî äâóêðàòíîìó óìåíüøåíèþ ñîäåðæàíèÿ êèñ-

ëîðîäà, êîòîðîå ìîæåò ñîïðîâîæäàòüñÿ ôîðìèðîâà-

íèåì ýôèðíûõ ãðóïï. Â òî æå âðåìÿ ñòðóêòóðà

N-ÂÎÃ-Í
2

ñîäåðæèò êåòîííûå è ãèäðîêñèëüíûå

ãðóïïû. Ñîäåðæàíèå àçîòà óìåíüøàåòñÿ ïðèáëè-

çèòåëüíî íà 20 %. Àçîò â ñòðóêòóðå N-ÂÎÃ-Í
2

ïðåä-

ñòàâëåí â âèäå ïèðèäèíîâûõ ôðàãìåíòîâ, ïèðàçîëü-

íûå öèêëû ìîãóò îáðàçîâûâàòüñÿ ïî ðàíåå ïðèâå-

äåííîé ñõåìå. Ñëåäîâàòåëüíî, àçîòñîäåðæàùèå ôóíê-

öèîíàëüíûå ãðóïïû ïðîÿâëÿþò áîëüøóþ òåðìè÷å-

ñêóþ ñòàáèëüíîñòü ïî ñðàâíåíèþ ñ êèñëîðîäñîäåð-

æàùèìè ãðóïïàìè. Òàêæå òåðìè÷åñêîå âîññòàíîâëå-

íèå ïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ ñîäåðæàíèÿ äåôåêòîâ.

Òàêèì îáðàçîì, ïîêàçàíî, ÷òî â ðåçóëüòàòå âîñ-

ñòàíîâëåíèÿ ÎÃ ãèäðàçèí-ãèäðàòîì îáðàçóåòñÿ N-äî-

ïèðîâàííûé âîññòàíîâëåííûé îêñèä ãðàôåíà

(N-ÂÎÃ), òåðìè÷åñêîå âîññòàíîâëåíèå â àòìîñôåðå

âîäîðîäà êîòîðîãî ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ êîëè-

÷åñòâà ñëîåâ â ÷àñòèöàõ N-ÂÎÃ, ðàçìåðîâ ñòðóêòóð,

ñôîðìèðîâàííûõ ïåðåêðûâàíèåì ãðàôåíîâûõ ó÷àñò-

êîâ ñëîåâ ÷àñòèö ìàòåðèàëà, à òàêæå óìåíüøåíèþ

äåôåêòíîñòè è ïëîùàäè ïîâåðõíîñòè. Â ðåçóëüòàòå

òåðìîâîññòàíîâëåíèÿ óìåíüøàåòñÿ ñîäåðæàíèå êèñ-

ëîðîäà è àçîòà, ñîïðîâîæäàþùååñÿ èçìåíåíèåì

ôóíêöèîíàëüíîãî ñîñòàâà.

Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ñêîðîñòè ãèäðèðî-

âàíèÿ ýòèëåíà íà N-ÂÎÃ-Í
2

ïðåäñòàâëåíà íà ðèñ. 2, à.

Ïðè 50 �Ñ ñêîðîñòü ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà ñîñòàâëÿåò

1·10
–8

ìîëü/(ñ·ì
2
) è âîçðàñòàåò ïðè óâåëè÷åíèè

òåìïåðàòóðû äî ìàêñèìàëüíîãî çíà÷åíèÿ

8·10
–8

ìîëü/(ñ·ì
2
) ïðè 300 �Ñ. Äàëüíåéøåå óâåëè-

÷åíèå òåìïåðàòóðû ïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ ñêî-

ðîñòè ðåàêöèè. Ýôôåêòèâíàÿ ýíåðãèÿ àêòèâàöèè ïðî-

öåññà (E
ýôô

) â äèàïàçîíå òåìïåðàòóð 50—250 �Ñ ñî-

ñòàâëÿåò 30 êÄæ/ìîëü. Îáðàçåö èñõîäíîãî N-ÂÎÃ íå

ïðîÿâëÿåò êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè âî âñåì òåì-

ïåðàòóðíîì äèàïàçîíå, ÷òî ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì,

÷òî ïðåäâàðèòåëüíàÿ òåìïåðàòóðíàÿ îáðàáîòêà â

àòìîñôåðå âîäîðîäà ïðèâîäèò ê àêòèâàöèè N-ÂÎÃ â

ðåàêöèè ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà. Ñîïîñòàâëåíèå ïîëó-

÷åííûõ äàííûõ êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè ñ ðåçóëü-

òàòàìè, ïðåäñòàâëåííûìè ðàíåå, ïîêàçûâàåò, ÷òî àê-

òèâàöèÿ êàòàëèòè÷åñêèõ ñâîéñòâ N-ÂÎÃ â äàííûõ

ðåàêöèÿõ ìîæåò ïðîèñõîäèòü ïðè òåìïåðàòóðàõ, çíà-

÷èòåëüíî ìåíüøèõ 800 �Ñ, ÷òî òðåáóåò äàëüíåéøåãî

èçó÷åíèÿ [14].

Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ñêîðîñòè ãèäðèðîâà-

íèÿ àöåòèëåíà íà N-ÂÎÃ-H
2

ïðèâåäåíà íà ðèñ. 2, á.

Óâåëè÷åíèå òåìïåðàòóðû ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ

ñêîðîñòè ðåàêöèè äî çíà÷åíèÿ 15·10
–8

ìîëü/(ñ·ì
2
) ïðè

400 �Ñ. Âåëè÷èíà E
ýôô

äëÿ ãèäðèðîâàíèÿ àöåòèëåíà

íà N-ÂÎÃ-H
2

ñîñòàâëÿåò 20 êÄæ/ìîëü äëÿ òåìïåðà-

òóðíîãî èíòåðâàëà 150—300 �Ñ. Îáðàçåö N-ÂÎÃ-Í
2

â

ðåàêöèè ãèäðèðîâàíèÿ àöåòèëåíà â äàííûõ óñëîâèÿõ

õàðàêòåðèçóåòñÿ ñåëåêòèâíîñòüþ ïî ýòèëåíó, áëèçêîé

ê 100 %.

Ñêîðîñòü ðåàêöèè ãèäðèðîâàíèÿ àöåòèëåíà â òåì-

ïåðàòóðíîì èíòåðâàëå 50—300 �Ñ ìåíüøå ñêîðîñòè

ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà, ÷òî ìîæåò áûòü ñâÿçàíî ñ

ðàçëè÷èÿìè ïðîòåêàíèÿ ïðîöåññîâ ãèäðèðîâàíèÿ ïðè

ïðîâåäåíèè êàòàëèòè÷åñêèõ ýêñïåðèìåíòîâ â èì-

ïóëüñíîì è ïðîòî÷íîì ðåæèìå. Áëèçêàÿ ê 100 %-íîé

ñåëåêòèâíîñòü ãèäðèðîâàíèÿ àöåòèëåíà ïî ýòèëåíó

ìîæåò áûòü îáóñëîâëåíà òåì, ÷òî âåëè÷èíà òåïëîòû

àäñîðáöèè àöåòèëåíà ñóùåñòâåííî áîëüøå òåïëîòû

àäñîðáöèè ýòèëåíà [15]. Òàêîå îòëè÷èå ïðèâîäèò ê

òîìó, ÷òî êîíöåíòðàöèÿ àäñîðáèðîâàííîãî àöåòèëåíà

íà N-ÂÎÃ-Í
2

çíà÷èòåëüíî ïðåâûøàåò êîíöåíòðàöèþ
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Ðèñ. 2. Òåìïåðàòóðíàÿ çàâèñèìîñòü ñêîðîñòè ãèäðèðîâàíèÿ

ýòèëåíà (à) è àöåòèëåíà (á) íà N-ÂÎÃ-Í2.



àäñîðáèðîâàííîãî ýòèëåíà, â ðåçóëüòàòå ÷åãî ñêî-

ðîñòü ãèäðèðîâàíèÿ ýòèëåíà íàìíîãî ìåíüøå ñêî-

ðîñòè ãèäðèðîâàíèÿ àöåòèëåíà. Ïðè ýòîì êîëè÷åñòâî

îáðàçóþùåãîñÿ â ðåçóëüòàòå ýòàíà íå ïðåäñòàâëÿåòñÿ

âîçìîæíûì äåòåêòèðîâàòü [16].

Àíàëèç äàííûõ, ïðèâåäåííûõ â ëèòåðàòóðå, ïîêà-

çûâàåò, ÷òî â êà÷åñòâå àêòèâíûõ öåíòðîâ ãèäðèðî-

âàíèÿ ìîëåêóëÿðíûì âîäîðîäîì â ãðàôåíîâûõ

ìàòåðèàëàõ ðàññìàòðèâàþòñÿ äåôåêòû, àòîìû äîïàí-

òîâ, òàêèå êàê àòîìû àçîòà, è ôðóñòðèðîâàííûå

ëüþèñîâñêèå ïàðû (ÔËÏ), ïðåäñòàâëÿþùèå ñîáîé

êèñëîòíûå è îñíîâíûå öåíòðû Ëüþèñà, ðàñïîëî-

æåííûå äðóã îòíîñèòåëüíî äðóãà íà ðàññòîÿíèè

îêîëî 0,5 íì, âçàèìíàÿ íåéòðàëèçàöèÿ êîòîðûõ

ñòåðè÷åñêè çàòðóäíåíà, â òî æå âðåìÿ õèìè÷åñêîå

ñòðîåíèå ÔËÏ â óãëåðîäíûõ íàíîìàòåðèàëàõ íà

äàííûé ìîìåíò îäíîçíà÷íî íå óñòàíîâëåíî [3].

Îáðàçåö N-ÂÎÃ-Í
2

õàðàêòåðèçóåòñÿ ìåíüøåé

äåôåêòíîñòüþ ïî ñðàâíåíèþ ñ èñõîäíûì N-ÂÎÃ, ÷òî

ñîãëàñóåòñÿ ñ ðåçóëüòàòàìè, ïðåäñòàâëåííûìè â

ëèòåðàòóðå [6, 10]. Ïðèâåäåííûå äàííûå ïîçâîëÿþò

ïðåäïîëîæèòü, ÷òî äåôåêòû íå îêàçûâàþò îïðåäå-

ëÿþùåãî âëèÿíèÿ íà êàòàëèòè÷åñêóþ àêòèâíîñòü

N-ÂÎÃ-Í
2

â ðåàêöèÿõ ãèäðèðîâàíèÿ íåíàñûùåííûõ

óãëåâîäîðîäîâ Ñ
2
.

Îòëè÷èå ôóíêöèîíàëüíîãî ñîñòàâà àçîòñîäåðæà-

ùèõ ãðóïï èññëåäóåìûõ îáðàçöîâ ñîñòîèò â íàëè÷èè

ïèðàçîëüíûõ öèêëîâ â N-ÂÎÃ-Í
2
, îáðàçóþùèõñÿ ïðè

òåðìîâîññòàíîâëåíèè èç ïèðàçîëèíîâûõ öèêëîâ ïî

ðàíåå ïðåäñòàâëåííîé ñõåìå. Ïîêàçàíî, ÷òî ìîëå-

êóëû àçîòñîäåðæàùèõ ïîëèöèêëè÷åñêèõ àðîìàòè-

÷åñêèõ ñîåäèíåíèé ìîãóò ñîäåðæàòü â ñâîåé ñòðóê-

òóðå ó÷àñòêè, ïðîÿâëÿþùèå ñâîéñòâà ÔËÏ [17].

Óâåëè÷åíèå ñêîðîñòåé ðåàêöèé ãèäðèðîâàíèÿ ýòè-

ëåíà è àöåòèëåíà ïðè óâåëè÷åíèè òåìïåðàòóðû

ðåàêöèè ìîæåò áûòü òàêæå îáóñëîâëåíî òåðìè÷åñêîé

àêòèâàöèåé ñòåðè÷åñêîé çàòðóäíåííîñòè êèñëîòíûõ

è îñíîâíûõ ïàð Ëüþèñà [17]. Ñ äðóãîé ñòîðîíû, òåð-

ìîâîññòàíîâëåíèå â àòìîñôåðå âîäîðîäà ïðèâîäèò ê

óâåëè÷åíèþ ñîäåðæàíèÿ àçîòà ïî îòíîøåíèþ ê êèñ-

ëîðîäó â N-ÂÎÃ-Í
2
, àòîìû êîòîðîãî ëîêàëèçîâàíû íà

êðàÿõ ãðàôåíîâûõ ó÷àñòêîâ ñëîåâ N-ÂÎÃ-Í
2
. Òàêèå

àçîòñîäåðæàùèå ãðàôåíîâûå ñòðóêòóðû ìîãóò áûòü

ðàññìîòðåíû êàê àçîòñîäåðæàùèå ïîëèÿäåðíûå àðî-

ìàòè÷åñêèå ñîåäèíåíèÿ, ïðåäïîëîæèòåëüíî ïðîÿâ-

ëÿþùèå ñâîéñòâà ÔËÏ [17].

Òàêèì îáðàçîì, ïðîäåìîíñòðèðîâàíî, ÷òî â èçó÷å-

ííûõ óñëîâèÿõ òåðìè÷åñêîå âîññòàíîâëåíèå N-ÂÎÃ

ïðèâîäèò ê åãî àêòèâàöèè â ðåàêöèè ãèäðèðîâàíèÿ

ýòèëåíà. Ãèäðèðîâàíèå àöåòèëåíà íà ìàòåðèàëå

N-ÂÎÃ-Í
2

õàðàêòåðèçóåòñÿ ñåëåêòèâíîñòüþ ïî ýòè-

ëåíó, áëèçêîé ê 100 %. Ïðèâåäåííûå êàòàëèòè÷åñêèå

ñâîéñòâà N-ÂÎÃ-Í
2

ìîãóò áûòü îáóñëîâëåíû àêòèâà-

öèåé ìîëåêóëÿðíîãî âîäîðîäà íà àçîòñîäåðæàùèõ

ãðàôåíîâûõ ó÷àñòêàõ, ïðîÿâëÿþùèõ ñâîéñòâà ÔËÏ.

Ðàáîòà âûïîëíåíà â ðàìêàõ êîìïëåêñíîé ïðî-

ãðàììû íàó÷íûõ èññëåäîâàíèé «Íîâûå ôóíêöèî-

íàëüíûå âåùåñòâà è ìàòåðèàëû õèìè÷åñêîãî ïðîèç-

âîäñòâà» ÍÀÍ Óêðàèíû (äîãîâîð ¹ 5-18) è öåëåâîé

êîìïëåêñíîé ïðîãðàììû ôóíäàìåíòàëüíûõ èññëåäî-

âàíèé ÍÀÍ Óêðàèíû «Ôóíäàìåíòàëüíûå ïðîáëåìû

ñîçäàíèÿ íîâûõ íàíîìàòåðèàëîâ è íàíîòåõíîëîãèé»

(äîãîâîð ¹ 29/18-H).
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Êàòàë³òè÷íà àêòèâí³ñòü N-äîïîâàíîãî â³äíîâëåíîãî îêñèäó ãðàôåíó

â ðåàêö³ÿõ ã³äðóâàííÿ åòèëåíó òà àöåòèëåíó

Î. Î. Àáàêóìîâ
1
, ². Á. Áè÷êî

1
, À. Ñ. Í³êîëåíêî

2
, Ï. ª. Ñòðèæàê

1

1
²íñòèòóò ôèçè÷íî¿ õ³ì³¿ ³ì. Ë. Â. Ïèñàðæåâñüêîãî ÍÀÍ Óêðà¿íè

ïðîñï. Íàóêè, 31, Êè¿â 03028, Óêðà¿íà. E-mail: abakumov0aa@gmail.com

2
²íñòèòóò ô³çèêè íàï³âïðîâ³äíèê³â ³ì. Â. ª. Ëàøêàðüîâà ÍÀÍ Óêðà¿íè

ïðîñï. Íàóêè, 41, Êè¿â 03028, Óêðà¿íà

Ïîêàçàíî, ùî òåðì³÷íî â³äíîâëåíèé â àòìîñôåð³ âîäíþ N-äîïîâàíèé îêñèä ãðàôåíó (N-ÂÎÃ)

ïðîÿâëÿº êàòàë³òè÷íó àêòèâí³ñòü ó ðåàêö³ÿõ ã³äðóâàííÿ åòèëåíó òà àöåòèëåíó ìîëåêóëÿðíèì

âîäíåì çà àòìîñôåðíîãî òèñêó. Çðàçêè N-ÂÎÃ òà àêòèâîâàíîãî N-ÂÎÃ (N-ÂÎÃ-Í
2
) îõàðàê-

òåðèçîâàíî ìåòîäàìè ÑÅÌ òà ÒÅÌ, ²×- òà ðàìàí-ñïåêòðîñêîï³¿, ðåíòãåí³âñüêî¿ äèôðàêö³¿ òà ³í.

Îäåðæàí³ äàí³ äîçâîëÿþòü ïðèïóñòèòè, ùî êàòàë³òè÷íà àêòèâí³ñòü N-ÂÎÃ-Í
2

ìîæå áóòè

ïîâ’ÿçàíà ç íàÿâí³ñòþ àçîòîâì³ñíèõ ôðàãìåíò³â, ùî ïðîÿâëÿþòü âëàñòèâîñò³ ôðóñòðîâàíèõ

ëüþ¿ñ³âñüêèõ ïàð.

Êëþ÷îâ³ ñëîâà: ãðàôåí, êàòàë³ç, åòèëåí, àöåòèëåí, ã³äðóâàííÿ.

Catalytic Activity of N-Doped Reduced Graphene Oxide

in the Hydrogenation Reactions of Ethylene and Acetylene

A. A. Abakumov
1
, I. B. Bychko

1
, A. S. Nikolenko

2
, P. E. Strizhak

1

1
L. V. Pysarzhevsky Institute of Physical Chemistry, National Academy of Sciences of Ukraine

Nauky Ave., 31, Kyiv 03028, Ukraine. E-mail: abakumov0aa@gmail.com

2
V. Lashkaryov Institute of Semiconductor Physics, National Academy of Sciences of Ukraine

Nauky Ave., 41, Kyiv 03028, Ukraine

Catalytic activity of N-doped reduced graphene oxide (N-RGO) in the hydrogenation reactions of ethylene

and acetylene by molecular hydrogen at atmospheric pressure induced by thermal reduction in hydrogen

atmosphere was shown. Samples of N-RGO and activated N-RGO (N-RGO-H
2
) are characterized by SEM

and TEM, IR- and Raman spectroscopies, XRD, etc. Received data indicate that catalytic activity of

N-RGO-H
2

may be caused by the presence of nitrogen-containing fragments that may reveal frustrated

Lewis pairs properties.

Key words: graphene, catalysis, ethylene, acetylene, hydrogenation.
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