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Annotatsiya. Zaharli va portlovchan gazlarning selektiv va sezgir sensorlarini
yaratish analitik kimyoning asosiy vazifalaridan biri. Ishda gaz sensorlarini
yaratish tendensiyasi va texnik darajasini hisobga olgan holda NH3;, H,S va CH,
ning yarimo'tkazgichli sensorining yugori sezgirligi va selektivligini ta'minlovchi
gaz sezgir materialning tarkibi va uning komponentlarini nisbati tanlangan.
Tanlangan selektiv Kkatalitik tizimlar temperatura va konsentrasiyaning keng
diapazonida yarimo'tkazgichli gazsezgir material yuzasida NH3, H,S va CH4 ning
oksidlanish jarayonining yuqori aktivligi va selektivligini taminlaydi.

Kalit so’zlar: vodorod sulfidi, ammiak, metan, katalizator, sensor, metall
oksidi, volfram, temir, titan, rux.

AnHoTaumusi. Pa3paboTka CEJIEeKTUBHBIX M UYYBCTBUTEIBHBIX CEHCOPOB
TOKCHUYHBIX W B3PBLIBOOIIACHBIX TI'da30B SBJIAIOTCA OI[HOfI N3 OCHOBHBIX 3aJ1a4
AHAJUTUYECKOM XMMMHU.

B pabore ¢ y4€TOM TEHACHIMU pA3BUTUM M TEXHUYECKOTO YPOBHS
pa3pabOTKe ra30BbIX CEHCOPOB MOJ00paH COCTaB M COOTHOIIEHHUE KOMIIOHEHTOB
Tra3049yBCTBUTCIILHOI'O Marcpuaia O6€CHGUII/IBaIOH_ICFO BBICOKOTI'O
YYBCTBUTEIBHOCTH U CEJIEKTUBHOCTU MOJYIPOBOAHUKOBBIX ceHcopoB NHs, HaS u
CH4. HOIIO6paHHI>Ie CCJIICKTUBHBIC KAaTAJIUTHYCCKHC CHCTCMBI B IIIHPOKOM
AUAIIa30HC TCMIICpATyp H KOHIIGHTpaHI/II/IO6€CHe‘{eBaIOT BBICOKAasds aKTHUBHOCTH H
celneKTUBHOCTh Tmpouecca okuciaeHuss NHs, HoS um CHs Ha mnoBepxHocTH
ra3049yBCTHUBHUTCIILBHOI'O MAaTCpHajla CCHCOpaA.

KaroueBble cioBa: CCpOBOOOPOT, aMMHAK, MCTAH, KaTaJlIn3aTop, CCHCOD,
OKCHJI MeTaJlJia, Boiab(dpam, Keje3a, TUTaH, [TUHK.

Annotation. The development of selective and sensitive sensors for toxic and
explosive gases is one of the main tasks of analytical chemistry.

In the work, taking into account the development trend and the technical level
of development of gas sensors, the composition and ratio of the components of the
gas-sensitive material providing high sensitivity and selectivity of semiconductor
sensors NHs, H,S and CH,4 were selected. Selected selective catalytic systems in a
wide range of temperatures and concentrations provide high activity and selectivity
of the process of oxidation of NH3, H,S and CH,4 on the surface of the gas-sensitive
sensor material.

Key words: hydrogen sulfide, ammonia, methane, catalyst, sensor, metal
oxide, tungsten, iron, titanium, zinc.

Kirish. Zaharli va portlovchan gazlarning sensorlari hayot xavfsizligini
ta'minlash, atmosfera havosining monitoringi, tibbiyot va tehnologik jarayonlarni
boshqgarishda keng qo'llaniladi [1, 2].Doimiy nazoratni talab etuvchi zaharli va
portlovchan gazlarga vodorod sulfidi, ammiak va metanni kiritish mumkin[3]. Bu
gazlar inson hayotiga xavf to'ldirish bilan birga yopig ekologik tizimlarda
tuplanishi portlash va yong'in xavfini keltirib chigaradi. Odatda, sensorlar atrof-
muhit  havosidagi gazlarni  konsentrasiyasining yuqori ekanligi  hagida
ogohlantiradi[4]. Shu sababli NH3, H,S va CH, ning past koncentraciyasini nazorat
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giluvchi sensorlarga bo'lgan ehtiyoj ortib bormogda va ularni ishlab chigarish
analitik kimyoning bugungi kundagi dolzarb muammolaridan biri.

Yarimo'tkazgichlisensor (YaO'S)lar turli gazlarni keng konsentrasiya
diapazonida aniglashda qo'llaniladi[5].Sensorning gaz sezgir materiali (GSM)
yuzasiga aniglanuvchi komponentning adsorbsiyasi, uni yuzadagi kislorod ionlari
bilan tasirlashuvitufayli oksid gavatining qarshiligi kamayadi va uning elektr
o'tkazuvchanligi oshadi[6]. Sensorning gazga sezuvchanligi quyidagi tenglama
asosida aniglandi: S=AR/Rnav, (1) bu yerda AR=(Rnhavo—Rgaz), Rnavo- SENSOrning
atmosfera havosidagi garshiligi, Rqs,- Sensorning gaz ishtirokidagi garshiligi.

Tadgigot metodologiyasi. NH3, H2S va CH4 ning YAO'S larining ishlash
prinsipi analiz gilinadigan gaz muhiti tarkibini o'zgarishiga mos yarimo'tkazgichli
GSM qatlamining elektrofizik xossalarini o'zgarishiga asoslangan. [7, 8]. Xona
haroratida oksid yuzasida O, ionlarining yuqori konsenstratsiyasi Oy va HjS
orasidagi o'zaro ta'sirni yugori samaradorligini ta'minlaydi va, natijada, sensorning
sezgirligini oshiradi. Reakciya natijasida hosil bo'lgan elektronlar GSM ning
o'tkazuvchanlik zonasiga gaytadi. Natijada gazsezgir gatlam orgali o'tadigan tok
H,S va O orasida boradigan reaksiya tenglamasi (2) ga: H,S + O = SO, + H,0O +
3e” (2) muvofig H2S ni konsentratsiyaga mos o’zgaradi. Sensorning qarshiligi (R)
va gazning konsetratsiyasi (C) orasidagi nisbat quyidagi tenglama bilan
ifodalanishi mumkin:

R=A*C™ (3)

Bu erda: R -sensorning elektr qarshiligi. A va a-sensorning turiga bog'liq
bo'lgan doimiy qiymat. C-vodorod sulbfidning konsentrasiyasi. Gaz analizi
amaliyotida yarimo'tkazgichli sensorlarning ma'lum bir komponentga nisbatan
selektivligi, birinchidan, ishlab chigish bosgichida GSM ga mahsus legirlovchi
go'shimchalar (katalizatorlar) kiritish orqali, ikkinchidan, sensorning optimal
ishchi haroratini tanlash orgali erishiladi. Shuning uchun ushbu ishni magsadi
yonuvchan gazlarni atmosfera kislorodi bilan oksidlash jarayonidagi ayrim metall
oksidlarining faolligi va selektivligini o'rganishdan H,S, NH; va CH, ni YaO'S
uchun selektiv katalizator tanlashdan iborat.Katalizatorning faolligi va bargarorligi
bilan birgalikda uning eng muhim xususiyati bu selektivligidir (tanlab ta'sir etishi).
Shu sababli, H,S, NH; va CH; ni sensorini yaratishga bag'ishlangan
tadgigotlarning birinchi navbatdagi vazifasi yuqgori ekspluatasion hususiyatlarga
ega bo'lgan selektiv katalitik sistemalarni tanlashdan iboratdir. Selektiv
yarimo'tkazgichli H,S, NH; va CH4 ningsensori uchun katalizatorlar ishlab chigish
magsadida metall oksidi ishtirokida yonuvchi moddalarning oksidlanish
gonuniyatlari o'rganildi.Adabiyotlar [9, 10] ma'lumotlariga binoan, yonuvchan
moddalarni oksidlash uchun ishlatiladigan katalizatorlar metall oksidlaridan,
platina guruhidagi metallar va metal oksidlarining aralash tizimlaridan iborat
bo'lishi mumkin.Metall oksidlarining faolligi va selektivligi H,S, NH; va CH,4
bilan birgalikda H,, CO singari gazlar ishtirokida o'rganildi. Katalizator sifatida
WOQO; , ZnO, TiOz, FEQO3, NIO, Mn02, CI’203, CUO, MOOg, CoO va Bi203 lar
ishlatilgan. Ushbu individual metall oksidlarining barchasida vodorod sulfidi,

ISSN: 2181-3558 3



INTEGRATSIYALASHGAN TA’LIM VA TADQIQOTLAR JURNALI MAY
JOURNAL OF INTEGRATED EDUCATION AND RESEARCH 2023 | #2(5)

ammiak va metanning oksidlanishi ko'zatildi. O'rganilgan barcha metall
oksidlaridan eng yuqgori aktivlikni ZnO, WO3 va TiO, namayon gildi. O'rganilgan
sharoitlarda H,S ni to'lig (100 % lik oksidlanishi) WO3; da, CH4 ni 100% lik
oksidlanishi ZnO da va NHj3 to'liq oksidlanishi ZnO va TiO; oksidlarida ko'zatildi.
Ammo bu oksidlardan birortasi ham H,S, CH, va NH3; ni boshga gazlar ishtirokida
oksidlanish jarayoning selektivlegini ta'minlay olmadi. Turli parametrlarning keng
diapazonida va H,S, NH3; va CH,4, ni metall oksidlari ishtirokida havo Kislorodi
bilan oksidlanish qonuniyatlarini o'rgangish natijasida aktiv va selektiv
katalizatorlar sifatida quyidagi oksidlar tanlandi:- H,S uchun - WO3;, CuO, MnO;
va Fe;Os3; -CH4 uchun - ZnO, CoO va Sr;03;-NHs; uchun - TiO; , Fe;0O3 , MnO;, va
Sry0s;.

Tanlangan metall oksidlari tekshiriladigan gazlarni oksidlash jarayonida
yuqori aktivlikni namayon qiladi. Xususan WO;, TiO, va ZnO o'rganilgan
sharoitlarda H,S, CH, va NHj3 singari gazlarni 100 % oksidlanishi ta'minlaydi. Bu
WO3, TiO, va ZnO dan ishlash prinsipi aniglanuvchi gazni gazsezgir gavat
yuzasida  adsorbsiyalangan  kislorod bilan  oksidlanishiga  asoslangan
yarimo'tkazgichli sensorning gazsezgir materiali tarkibida foydalanish imkonini
beradi. Lekin bo'nday yarimo'tkazgichli sensorlar tanlab ta'sir etish, ya'ni
selektivlik hossasiga ega bo'lmaydi. Shu sababli selektiv sensorlar yaratish
bo'yicha o'tkazilgan keyingi tadgigotlar H,S, CH,4 va NH3 ni oksidlash jarayonidagi
eng faol (WQO3, TiO, va ZnO) va nisbatan selektivligi yugori bo'lgan CuO, CoO,
Sr,03, Fe;,03, MnO; singari metall oksidlarining binar aralashmalari ishtirokida
olib borildi. Tajribalar turli metall oksidlari ishtirokida 325°C haroratda va gaz-
havo aralashmasining 5/ soat tezligida o'tkazildi. Barcha tajribalarda oksid
aralashmalari tarkibidagi Cu, Co, Cr, Fe va Mn oksidining miqdori asosiy
komponent (WOs, TiO, va ZnO) ning massasiga nisbatan 5 mass % ni tashkil etdi.
Ushbu tajribalar natijalari 1-jadvalda keltirilgan

1-jadval
Qaytaruvchi gazlarni oksidlanish jarayonida Cu, Co, Cr, Fe va Mn oksidini WO3,
TiO2 va ZnO ning aktivlik va selektivligiga ta'sirining o'rganish natijalari
(aralashmadagi miqdori, haj. %. Cras-2,20, Cyusz-2,20, Csoz2-2,20, Cy-2,20, Ceo-
2,45, Ccrg-2,50).

;\jgp Katalizator | Temperatura,’C | HzS NH3 CHas H2 CO SO
Gaz sezgir material tarkibi — WOs3

1 CuO 325 95,0 4,8 35 8,0 7,0 0,7

2 CoO 325 17,0 19,0 63,0 26,0 13,2 6,1

3 Cr203 325 81,0 78,1 76,0 54,0 89,0 30,0

4 Fe203 325 14,3 100 5,0 14,3 12,2 2,0

5 MnO; 325 78,0 88,0 27,0 100 100 69,0
Gaz sezgir material tarkibi — TiO>

6 CuO 325 71,0 8,0 9,5 12,8 13,0 5,2

7 CoO 325 11,6 12,0 74,0 16,0 10,8 6,0

8 Cr203 325 41,0 72,0 41,0 69,0 71,0 23,0
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9 Fe203 325 7,3 100 54 6,3 5,2 1,2
10 MnO; 325 48,0 69,0 41,0 100 100 39,0
Gaz sezgir material tarkibi —ZnO
11 CuO 325 78,0 14,0 3,9 18,0 31,0 3,7
12 CoO 325 7,7 6,5 89,0 9,3 7,4 4,5
13 Cr203 325 36,0 69,0 48,0 76,0 80,0 31,0
14 Fe203 325 5,3 80,5 12,4 6,0 52 0,2
15 MnO; 325 90,0 89,0 28,0 100 100 49,0

1-jadval keltirilgan ma'lumotlaridan vodorod sulfidiga eng yuqori sezgirlik
5Cu0O+95W03 tarkibga mos kelishi aniglandi. Bu katalizator ishtirokida 325°C da,
vodorod sulfidning konversiya darajasi 95% ga teng. Shuningdik o'tkazilgan
tadgigotlardan metan va ammiakni oksidlashda aktivligi va selektivligi yuqori
bulgan 95ZnO+5S00 va 95TiO2+5Fe203 tarkibli katalizatorlar tanlandi (1-
jadval). Shu sababli keyingi tajribalarda yonuvchi gazlarning oksidlanishiga
yugorida tanlab olingan eng aktiv va selektiv katalitik tizimlarning (CuO+WO3,
Fe203+TiO2 va So0+ZnO) komponentlarining nisbatini ta'siri o'rganildi.
Tajribalarda zol-gel usuldan foydalanib gaz sezgir plyonka olishning
imkoniyatlaridan kelib chiggan holda gazlarning oksidlanish jarayoniga
o'rganilgan tizimlar komponentlarining nisbatini ta'siri metall oksidlarining1:99
dan 10:90 gacha bo'lgan diapazonda tekshirildi. Turli temperaturalarda katalizator
komponentlarining nisbatini uning aktivlik va selektivligiga ta'sirini o'rganish
natijalari 2-jadvalda keltirilgan.

2-jadval

WOQO;3, TiO, va ZnO asosidagi katalizatori xossasiga komponentlar tarkibi va

temperaturani ta'siri (% haj.. Cuzs-2,2, Cnuz-2,2, Cur-2,2, Cco-2,4, Ccns-2,5).

Katalizator tarkibi va komponentlar nisbati
Komponent CuO + WO3 Fe.03 + TiO2 CoO+ Zn0O
1:99 | 5:95 | 10:90 | 1:99 | 5:95 | 10:90 | 1:99 | 5:95 | 10:90
Jarayonning harorati 325 °C
H.S 75,0 90,0 98,0 3,7 6,8 9,6 12,4 9,4 6,6
NH3 6,8 51 4,8 80,7 92,8 99,8 3,1 4,3 5,6
H. 6,0 7,0 8,0 4,6 5,8 12,0 140 | 110 8,0
Cco 4,0 5,0 7,0 4,3 4,8 10,0 10,0 7,7 6,3
CHg4 1,7 0,7 0,7 2,1 11 0,6 60,3 | 659 76,3
Jarayonning harorati 350 °C
H2S 81 97,2 100 4,0 7,3 10,3 145 | 109 7,7
NH3 7,3 55 52 87,0 | 100,0 | 100,0 3,6 5,0 6,5
H. 6,5 7,6 8,6 5,0 6,3 133 | 16,7 | 123 9,3
CO 4,3 54 7,6 4,6 52 11,2 11,9 9,0 7,4
CHg4 18 0,8 0,8 2,3 1,2 0,7 704 | 76,9 89,0
Jarayonning harorati 400 °C
H.S 92,6 | 100,0 | 100,0 4,6 8,3 12,0 16,6 | 125 8,8
NH3 8,4 6,3 5,9 99,4 | 100,0 | 100,0 4,1 5,7 7,4
H. 74 8,6 9,9 57 7,2 15,0 19,1 | 141 10,6
CO 4,9 6,2 8,6 53 59 13,0 136 | 10,3 8,6
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CHq 2,1 0,9 0,8 2,6 1,4 0,8 80,5 | 87,9 | 100,0

Jadval 2 da Kkeltirilgan natijalardan haroratni o'rganilgan diapazonida
CuO+WOs; ishtirokida vodorod sulfidini oksidlanishini mis oksidini migdorini
ortishiga mos ortib boradi. Jadvaldan 5CuO+95WQO; va 10CuO+90WOs tarkibli
tizimlar ishtirokida haroratning 325-400 °C ga teng giymatlarida vodorod sulfidini
amalda to'lig (98-100 %-lik) oksidlanishini ko'ramiz. O'tkazilgan tagiqot natijalari
vodorod sulfidini NHs, H,, CH4, CO singari gazlar ishtirokida havo kislorodi bilan
oksidlash jarayonida o'rganilgan tizimlardan eng yugori aktivlik va selektivlikga
5CuO+95W03 va 10CuO+90WO; ega ekanligi aniglandi. Ushbu Kkatalizator
ishtirokida 350 °C da H,S ning 100 % ga oksidlanishi taminlanadi. Keyingi
vodorod sulfidini yarimo'tkazgichli sensorini yaratish bo'yicha o'tkazilgan
tajribalarda mis va volsfram oksidlarining turli nisbatlardagi aralashmalaridan
foydalanildi. Yugoridagi 2-jadvaldan ammiakni oksidlanishida eng optimal sharoit
10Fe,03s+90TiO, tarkibli katalizatorga va 325 °C haroratga mos keladi. Ushbu
sharoitlarda boshga komponentlarning oksidlanishi nisbatan past bo'lgan holda
ammiakni amalda to'liq oksidlanishi taminlanadi, ya'ni 10Fe,O3+90TiO, tarkibli
katalizator ammiakni qaytaruvchi gazlar ishtirokida selektiv oksidlaydi.
O'tkazilgan tadgigotlar natijalaridan kelib chiggan holda ammiakni selektiv
yarimo'tkazgichli sensorining gaz sezgir materiali sifatida 10Fe,O3+90TiO, tarkibli
metall oksidlari aralashmasi tanlandi. Shu sababli keyingi yuqori sezgir va selektiv
yarimo'tkazgichli ammiak sensorini yaratish bo'yicha tadgiqotlarda temir va titan
oksidlarining turli nisbatdagi aralashmalari go'llanildi.Tadgiqot natijalari metanni
havo kislorodi bilan oksidlash jarayonida eng yuqori aktivlik va selektivlik
5C00+95Zn0 tarkibli sistemaga to'g'ri keladi. Ushbu katalizator ishtirokida
metanning oksidlanishi 89 % ga teng bo'lgan holda boshga gazlarni shu sharoitdagi
oksidlanishi nisbatan ancha past quyidagi: H,S-7,7; NH3-6,5; H,-9,3 va CO-7,4%
kursatgichlarga ega. Demak o'rganilgan katalizatorlardan metanni yonuvchi gazlar
ishtirokida oksidlash jarayonida eng selektivi 5CoO+95ZnO tarkibli oksidlar
aralashmasiga mos keladi. Olingan natijalardan kelib chiggan holda keyingi
metanning selektiv yarimo'tkazgichli sensorlarini yaratish bo'yicha tajribalarda gaz
sezgir materiallarni sifatida 5Co0O+95Zn0O tarkibli oksidlar aralashmasidan
foydalanildi. Kobalt va rux oksidlari asosidagi katalizatorlar metanni u bilan birga
turli manbalarda o'chraydigan H, va CO ishtirokida selektiv aniglashga imkon
beradi. Jadvaldan metanni oksidlash jarayonida CoOva ZnO aralashmasining eng
yuqori aktivliga tekshirilayotgan komponentlarning 1: 9 nisbatiga mos kelishini
kuramiz. Ushbu katalizator ishtirokida 400 °C da metanni havo kislorodi ta'sirida
100 % oksidlanishi kuzatildi. Bizning fikrimizcha katalizator tarkibidagi CoO
miqdorini va temperaturani yanada kutarish magsadga muvofig emas. Chunki bu
metanni  boshga gazlar ishtirokida oksidlanish jarayonini selektivligini
yomonlashuviga olib keladi.

Xulosalar. Shunday gilib, individual va binar metall oksidlarining zaharli va
portlovchan gazlar ishtirokida oksidlanish harayonlari gonuniyatlarini o'rganish
natijasida H,S, NH3; va CH, ni selektiv aniglovchi yarimo'tkazgichli sensorlarning
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sezgir elementlari uchun quyidagi yuqori effektiv gaz sezgir materiallar tarkibi va

komponentlari nisbati tanlangan: H,S uchun 90WO;— 10CuO;NH3 uchun 90TiO; -

10Fe,03;CH4uchun 90Zn0O - 10 CoO.

Tanlangan selektiv katalitik tizimlar temperatura va konsentrasiyaning keng
diapazonida yarimo'tkazgichli gazsezgir material yuzasida H,S, NH3; va CH4 ning
oksidlanish jarayoning yuqori aktivligi va selektivligini taminlaydi.Gaz
sensorlarini yaratish tendensiyasi va texnik darajasini hisobga olib H,S, NH; va
CH4 ning vyarimo'tkazgichli sensorining yugori sezgirligi va selektivligini
taminlovchi gaz sezgir materialni tarkibi va komponentlar nisbati aniglangan.
Ushbu selektiv katalitik tizimlar temperatura va konsentrasiyaning keng
diapazonida yarimo'tkazgichli gazsezgir material yuzasida H,S, NH3; va CH,4 ning
oksidlanish jarayoning yuqori aktivligi va selektivligini taminlaydi.
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