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Изучение спилловера водорода на различных углеродных материалах имеет огромное практическое значение в связи с возможностью их использования для безопасного и эффективного хранения водорода, а также в каталитических системах для проведения реакций гидрогенолиза органических соединений. Тритий в качестве радиоактивного индикатора позволяет отслеживать перемещение водорода в исследуемых системах и регистрировать продукты его взаимодействия с различными материалами в результате изотопного обмена.

Для исследования транспорта реакционного водорода, полученного нагреванием смеси водорода и трития в присутствии 5%Pd/C, использовали 4-фенилбензоат натрия (ФБNa). Препарат наносили как на указанный катализатор с носителем (1 мг вещества на 5 мг 5%Pd/C), так и на стекло реакционного сосуда (0,5 мг вещества распределено на стенках, площадь покрытия 200 см2). В первом случае ФБNa находился в непосредственной близости от катализатора, во втором расстояние до вещества составляло от 3 до 12 см. Реакцию проводили при выдерживании в атмосфере протий-тритиевой смеси в течение 25 мин. Для исследования температурной зависимости спилловера использовали различные режимы нагрева реакционного сосуда. Эффективность доставки реакционных частиц трития оценивали по удельной радиоактивности [3H]ФБNa, очищенного от лабильной метки и выделенного с помощью ВЭЖХ. В работе использовали смеси водорода и трития, содержание последнего определяли в контрольных экспериментах с коричной кислотой.

Оказалось, что использование достаточно мягких условий активации (нагревание катализатора до температуры 333 К в течение 25 минут при давлении газа 4,2 Па) приводило к образованию [3H]ФБNa с удельной радиоактивностью 0,2-0,4 Ки/ммоль в препарате, находящимся в смеси с катализатором. Для вещества, нанесенного на стекло сосуда, также наблюдалось образование [3H]ФБNa. Удельная радиоактивность [3H]ФБNa в этом случае не превысила 0,025 Ки/ммоль и зависела от температуры стенок реакционного сосуда. В докладе обсуждаются возможные механизмы спилловера реакционных форм водорода в исследованной системе, в частности при их переносе на большие расстояния.
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