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Streszczenie rozprawy doktorskiej
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Reakcje katalitycznego utleniania produktow niecatkowitego spalania paliw silnikowych sa
procesami niezwykle waznymi z punktu widzenia ochrony $rodowiska. Dlatego ciggle poszukuje si¢
efektywnych katalizatoréw dla tych reakcji, ktore musza charakteryzowac si¢ wysoka aktywnos$cia

i selektywnoscig, dtugim czasem pracy w warunkach podwyzszonej temperatury oraz niska cena.

Celem pracy doktorskiej byto uzyskanie silnie zdyspergowanych, stabilnych termicznie i wysoce
aktywnych Kkatalitycznie uktadow M,Cei1xO..y (M — aktywny metal szlachetny) osadzonych na

powierzchni y-Al;Os.

Aktywne katalitycznie nanoczastki domieszkowanego tlenku ceru M,Ce1xO2.y (M = Ru, Rh;
X < 0,15), jednorodne morfologicznie i chemicznie, syntezowano metoda stracania w odwrocone;j
mikroemulsji. Aby zwiekszy¢ site oddzialywania otrzymanych nanoczastek (o wilasciwosciach
hydrofobowych) z hydrofilowym noénikiem y-Al.Os, co jest kluczowe dla otrzymania stabilnych
uktadéw, powierzchnie nos$nika modyfikowano poprzez pokrycie jej monowarstwg kwasu

karboksylowego (kK).

Uktady MyCe1.xO..y/y-Al,O3(kk) charakteryzowano z wykorzystaniem nastepujagcych metod: ICP-
OES, SEM-EDS - sktad chemiczny, metody mikroskopii elektronowej (HRTEM, STEM-HAADF/
EDS) — morfologia i mikrostruktura, BET — tekstura (powierzchnia wtasciwa, porowatosc¢), proszkowa
dyfraktometria rentgenowska i spektroskopia Ramana — struktura i sktad fazowy, spektroskopia XPS —
stan chemiczny atomow obecnych na powierzchni. Nastepnie zbadano stabilno$¢ termiczng probek
w atmosferze utleniajgcej i redukujacej (Hz) w zakresie do 1000°C. Redukowalnos¢ probek (zdolno$é

do oddawania tlenu) analizowano za pomoca termoprogramowanej redukcji wodorem oraz



spektroskopii XPS z wygrzewaniem in situ. Aktywno$¢ katalityczng probek badano w procesach
utleniania sadzy (z uzyciem termograwimetrii) oraz calkowitego utleniania propanu (za pomoca
chromatografii gazowej). Probki po testach katalitycznych poddano rowniez analizie metodami

mikroskopowymi i XRD w celu okreslenia ich stabilno$ci w warunkach reakcji katalitycznych.

Wyniki uzyskane w niniejszej pracy doktorskiej potwierdzity, iz zalozony cel pracy zostat
osiaggniety. Udowodniono, ze osadzenie nanoczastek tlenku ceru na nosniku y-Al,Osz funkcjona-
lizowanym za pomoca kwasow karboksylowych, znaczaco poprawia ich dyspersj¢ oraz stabilnos¢
termiczna, przy czym najlepsze wiasciwosci wykazywat uktad, w ktérym nosnik sfunkcjonalizowano
za pomocg monowarstwy kwasu dekanowego (kd). W uktadach MyCe1.Oz.y/y-Al,03(kd) (M = Ru, Rh,
x < 0,15) nanoczastki domieszkowanego tlenku 0 rozmiarach 2-3 nm byly réwnomiernie
zdyspergowane na powierzchni no$nika. Domieszkowanie czastek tlenku ceru jonami rodu i rutenu,
oraz ich osadzenie na no$niku miato korzystny wpltyw na stabilno$¢ termiczng otrzymanych uktadow
i ich redukowalno$¢ w zakresie do 500°C. Otrzymane katalizatory charakteryzowaty si¢ rowniez wysoka
aktywnosScig W reakcjach utleniania sadzy oraz propanu, przy jednoczesnej nieznacznej dezaktywacji
w kolejnych cyklach katalitycznych. Szczegodlnie interesujace wiasciwosci wykazywatl katalizator
Ruo,0sCe0,9502-y/y-Al,03(kd), dla ktérego odnotowano bardzo niskie temperatury reakcji (utlenianie
sadzy Tsow = 480°C, utlenianie propanu Tsos = 225°C) oraz wysoka szybkos$¢ wiasciwa utleniania
propanu (0,62 pmol-g*-s?). Sg to bardzo dobre parametry dla katalizatoréw tlenkowych o tak znikome;j

zawartosci metalu szlachetnego w uktadzie (ok. 0,8% wag. Ru w probcee).



