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Z%oto znane jest ze swojej obojetnosci chemicznej i przez dtugi czas uwazano, ze nie znajdzie
praktycznego zastosowania w Katalizie heterogennej. Odkrycia z lat 80-tych XX wieku pokazaty, ze
zloto przejawia wysoka aktywnos¢ katalityczng dopiero, gdy wystepuje w postaci czastek o rozmiarze
ponizej 5 nm. Obecnie, ze wzglgdu na ich unikalne whasnosci, szczeg6lnie duze zainteresowanie budza
katalizatory oparte na klasterach zlotach — czgstkach o rozmiarze ponizej 2 nm. Synteza takich
materiatlow stanowi wyzwanie, jednak jeszcze wickszym problemem jest ich niska stabilno$¢ termiczna.
Woazrost rozmiaru czastek ztota skutkuje nieodwracalnym spadkiem aktywnosci katalizatorow opartych
na zlocie.

Celem niniejszej pracy byta synteza katalizatorow typu Au/SBA-15, zawierajacych czastki ztota
o $rednim rozmiarze nie przekraczajacym 2 nm, cechujacych si¢ wysoka stabilno$cia termiczna, a takze
wysoka aktywnoscig w reakcji niskotemperaturowego utleniania CO.

Jako metode syntezy katalizatora wybrano adsorpcje kationowego kompleksu [Au(en)]**
(en = etylenodiamina) na powierzchni mezoporowatego nosnika krzemionkowego SBA-15. Metoda ta
pozwolita na skuteczne wprowadzenie ztota do wnetrza porow nosnika oraz uzyskanie wysokiego
stopnia dyspersji ztota. Umieszczenie zlota w systemie rownoleglych, kilkunanometrowych porow
no$nika SBA-15, miato na celu ograniczenie spiekania czastek ztota.

Zsyntezowane materiaty poddano charakterystyce metodami XRD, TEM, SEM-EDS, UV-Vis
oraz metodg adsorpcji/desorpcji azotu w 77 K. Wiele uwagi poswiecono optymalizacji procesu rozktadu
prekursora i aktywacji katalizatora w rdéznych atmosferach gazowych (Hz, O, oboje¢tnej).
Przeprowadzona przy uzyciu spektrometru masowego analiza produktow gazowych powstajacych na
ro6znych etapach aktywacji katalizatora, pozwolila na zaproponowanie mechanizmu stabilizacji czastek
ztota na nosniku SBA-15. Aktywnos$¢ otrzymanych katalizatorow zbadano w reakcji utleniania CO oraz

w reakcji selektywnego utleniania CO z gazu bogatego w wodor (PROX).



Zgodnie z postawionym celem, opracowano sposob preparatyki katalizatora AU/SBA-15
zawierajacego czastki ztota o rozmiarze nie przekraczajacym 2 nm, wykazujacego wysoka stabilnosé
termiczng i aktywno$¢ w niskotemperaturowym utlenianiu CO (blisko 100% konwersji CO w 25 °C).
Na szczego6lng uwage zashuguje niespotykanie wysoka stabilnos¢ katalizatora w temperaturach 700 —
800 °C, w warunkach utleniania CO. Stwierdzono, ze kluczowa rol¢ w stabilizacji czastek ztota na
powierzchni nosnika SBA-15 odgrywa specjalna procedura rozktadu prekursora w wodorze, w trakcie
ktorej dochodzi do wytworzenia silnego oddziatywania Au-SiO,. W takcie rozktadu prekursora
dochodzi réwniez do uformowania si¢ cienkiej warstwy materialu weglowego, pokrywajacego
powierzchni¢ klasteréw ztota. Materiat weglowy prawdopodobnie zapobiega spiekaniu zlota
W poczatkowym etapie rozktadu prekursora.

Otrzymany katalizator Au/SBA-15 swoja wysoka aktywno$¢ zawdzigcza przede wszystkim
bardzo matemu rozmiarowi czastek ztota. Stwierdzono réwniez, ze domieszkowanie katalizatora sodem
istotnie zwigksza jego aktywno$¢ w reakcji utleniania CO. Badania aktywnosci w reakcji PROX
pokazaty, Zze otrzymany katalizator Au/SBA-15 skutecznie usuwa tlenek wegla z gazu bogatego
w wodor ponizej 100°C i po dalszej optymalizacji moze znalezé zastosowanie w procesach

oczyszczania wodoru do zasilania ogniw paliwowych.



