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Sulfatiertes Zirkonoxid ist ein vielversprechender Katalysator fir Skelettisomerisierungen;
S0 kann n-Butan bereits bei Raumtemperatur zu Isobutan umgesetzt werden [1]. Bisher ist
ungekléart, an welchen Zentren und auf welche Weise Alkane durch sulfatiertes Zirkonoxid
aktiviert werden. Die Produktverteilungen sprechen fur sdurekatalysierte Reaktionen, jedoch
gelang es noch nicht, saure Funktionalitéten (Bransted, Lewis) an der Oberfl&che eindeutig als
aktive Zentren zu identifizieren und die Saurestdrke mit der Reaktivitdt zu korrelieren.
Heterogenitdt, mangelnde el ektrische und thermische Leitféhigkeit und Porositét erschweren es,
mit oberflachenanalytischen Methoden interpretierbare Daten von Pulverkatalysatoren zu
erhalten. Ziel dieser Arbeit ist deshalb die Entwicklung eines Modellsystems in Form einer
getragerten polykristallinen Schicht aus sulfatiertem Zirkonoxid. Die Schichten werden Uber ein
nal3chemisches Abscheideverfahren [2] hergestellt und mit Rasterkraft-, Rasterelektronen- und
Transmissionsel ektronenmikroskopie sowie Photoel ektronenspektroskopie (XPS) untersucht.

Als Substrat dient ein Si-Einkristall, der zunédchst gereinigt, oxidiert und mit ener
selbstorganisierenden Monoschicht aus einem SOsH-terminierten Cq6-Kohlenwasserstoff belegt
wird, die das Aufwachsen einer durchgehenden und haftenden Zirkonoxidschicht ermdglicht.
Aus einer wal¥igen Zirkon(1V)sulfatlosung (4 mmol [Zr] in 0,4 N HCI) wird bei 323-343 K
innerhalb von 3 h bis 4 d eine Schicht (bestehend aus Zr, O und S) abgeschieden [2-4]. Die
Kolloidchemie der AbscheidelGsungen ist entscheidend fur die Qualitédt dieser Schicht [3,5]. Bel
343 K hilden sich in der flissigen Phase wahrend des mehrstiindigen Schichtwachstums-
prozesses grofdere Partikel (0,5 — 1 pm), die in die Schicht eingebaut werden bzw. an ihrer
Oberflache haften und dadurch Defekte hervorrufen. Bel 323 K bleiben die Lésungen wéhrend
der Abscheidung klar, und die Schichten sind weitgehend defektfrel und glatt (Ryms ™ 1,3 nm).
Man erhdt nach 12 h Abscheidung eine ca. 10 nm, nach 48 h eine ca. 30 nm dicke Schicht ohne
erkennbare kristalline Struktur, die Uberwiegend Zr und O, aber auch S enthdt. Die
Schichtdicke nimmt beim Tempern ab, und nach Behandlung in Ar oberhalb von 823 K liegt
tetragonales ZrO, vor. Die XP-Spektren getemperter Proben zeigen Schwefel in der Oxidations-
stufe +VI, sowie zwei Sauerstoffspezies (531,9 und 530,2 eV), die Sulfat und Oxid zugeordnet
werden. Die Modellschicht hat somit die gewtnschten chemischen Eigenschaften, und erste
Ergebnisse zur Charakterisierung von Oberflachenzentren (NHs-Adsorption) werden vorgestel It.
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