Abstract

Untersucht wurde das Verhalten von 15 Gew% Fe(lll) auf verschiedenen oxidischen
Tragemn (AILO_, MgO, SiO_, TiO,) wahrend der Reduktion bei 673K mit Wasserstoff.
Die Phasenbildung wéhrend der Reduktion wurde unter in-situ Bedingungen mittels
Mdssbauerspektroskopie verfolgt. Es konnten auf allen Tragern wahrend der Redukti-
on die Zwischenstufen Magnetit Fe_O, und Defektwistit Fe, O nachgewiesen
werden. Neben dem «-Eisen werden in unterschiedlichem Umfang Phasen gebildet,
die einer weiteren Reduktion nicht zugénglich sind (Magnesiowstit (Mg,Fe), O und
Fe(ll) mit silikatischen Eigenschaften). Im Falle des AlLO_-Tragers wird wahrend der
Reduktion im M&ssbauerspektrum ein ungewdhnliches Fe(ll)-Singulett gefunden. Es
ist auf die tempordre Bildung eines Ferrites (FeAl_O_) oder eines Defektwistites
(Fe, O mit speziellen Eigenschaften) zurlckzufiihren. Zusétzlich wurde die Debye-
temperatur des gebildeten, tragergestiitzten o-Eisens bestimmt. Hierflr wurde die
Temperaturabhéngikeit der Isomerieverschiebung (second order Doppler shift) ausge-
nutzt. Ausserdem wurde der 15Fe/TiO_-Katalysatorvoriaufer bei 973K reduziert und
der Katalysator im Zustand der SMSI (strong metal-support interaction; Unterdrlck-
ung der Chemisorption von H_) untersucht. Es wurde y-Eisen und stark gestortes -
Eisen mit um 146K gegeniiber bulk-Eisen abgesenkter Debyetemperatur 8  gefun-
den. Dies wird durch eine Bedeckung der Metalloberflache durch reduzierte Trager-
suboxide hervorgerufen und ist ein indirekter spektroskopischer Nachweis fiir das
"decoration model" fir die SMSI.

In this investigation, the behaviour of 15wt% iron on various supports (alumina, ma-
gnesia, silica and titania) during reduction with hydrogen at 673K were studied with
Md&ssbauerspectroscopy under in-situ conditions. The phase transformations during
sintering and reduction were recorded. All steps of the reduction from Fe(lll) to e-iron
(magnetite Fe_O_, wustite Fe,  O) were detected. The reducibility varies from 100%
(titania) to 7% (silica) caused by formation of species not accessible for reduction (ma-
gnesiowtistite (Mg,Fe), O on magnesia and a silicate-like structure on silica). During
the reduction of the iron-alumina precursor an unusual ferrous singulett was detected,
produced by an alumoferrite FeAl_O_ or a wiistite Fe,  O. The Debye temperature 8,
of the supported a-iron was determined using the temperature dependance of the iso-
mer shift (second order Doppler shift). The titania supported catalyst reduced at 973K
is an example for "strong metal support interaction" (SMSI). After this pertreatment the
hydrogen and carbonmonoxide adsorption capacity decreases dramatically. y-iron
was detected in addition to a-iron with a Debye temperature of 344K in comparison to
487K for bulk material. The occurance of this y-iron and the disturbed a-iron is explai-
ned with the migration of reduced TiO__ -subspecies from the support to the surface
of the metal. This is a indirect spectroscopic evidence for the "decoration model".



