Влияние прекурсора SiO2 на сенсорные свойства нанокомпозитов SnO2/SiO2
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Одним из основных недостатков материалов для газовых сенсоров на основе SnO2 является их чувствительность к изменению влажности воздуха. В ряде работ продемонстрирован положительный эффект введения аморфного SiO2 на стабилизацию сенсорного отклика во влажном воздухе [1, 2], однако причины этого явления неизвестны, а влияние прекурсора SiO2 на свойства материалов изучено недостаточно. В связи с этим целью настоящего исследования стало установление взаимосвязей между способом получения нанокомпозитов SnO2/SiO2, параметрами микроструктуры и характеристиками сенсорного отклика по отношению к бензолу в сухом и влажном воздухе.
В данной работе нанокомпозиты SnO2/SiO2 синтезировали контролируемым гидролизом тетраацетата кремния Si(CH3COO)4 или тетраэтоксисилана (ТЭОС) с тетраацетатом олова с последующей сольвотермальной обработкой при 150°С и отжигом на воздухе в течение 24 ч при 600°C. Содержание кремния [Si]/([Si]+[Sn]) по приготовлению – 15 ат. %. В аналогичных условиях были получены контрольные образцы SnO2 и SiO2. Фазовый состав образцов характеризовали методами рентгеновской дифракции, колебательной спектроскопии (ИК, КР). Морфологию образцов изучали посредством просвечивающей электронной микроскопии с энергодисперсионным рентгеновским анализатором, низкотемпературной адсорбции азота по методу БЭТ.
Синтезированный SnO2 кристаллизуется в тетрагональной структуре (касситерит) и имеет типичную величину удельной площади поверхности 15 м2/г. Модификация диоксидом кремния не приводит к образованию новой кристаллической фазы, при этом в зависимости от выбранного прекурсора удельная площадь поверхности составляет от 116 до 136 м2/г. Аморфный диоксид кремния в композитах присутствует как на поверхности зерен SnO2, так и в форме субмикронных агрегатов, что следует из результатов электронной микроскопии и элементного анализа. Более того, модификация поверхности кристаллитов SnO2 аморфным SiO2 в большей степени происходит при использовании ТЭОС как прекурсора. Это также обусловливает меньший размер частиц SnO2 по сравнению с композитом, полученным с использованием Si(CH3COO)4.
Исследование сенсорного отклика по отношению к 2 м.д. бензола при температурах 200-500°С и относительной влажности 0-90% показало, что модификация диоксидом кремния обеспечивает повышение сигнала SnO2 при детектировании бензола как в сухом, так и во влажном воздухе вне зависимости от используемого прекурсора. Однако композит SnO2/SiO2, синтезированный с использованием ТЭОС, обладает в ~100× большим сопротивлением, чем полученный с использованием Si(CH3COO)4. Таким образом, применение Si(CH3COO)4 позволяет сформировать нанокомпозиты SnO2/SiO2 с лучшим сочетанием сенсорных характеристик. 
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