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Kompozytowy katalizator dopalania sadzy oparty na promowanych alkaliami
tlenkach metali przejsciowych

Streszczenie pracy

Gtéwnym celem pracy doktorskiej byto opracowanie kompozytowego
katalizatora dopalania sadzy wykazujgcego efektywnos¢ poréwnywalng do
uktadow stosowanych komercyjnie w silnikach diesla przy zastosowaniu znacznie
tanszych oraz nieszkodliwych dla Srodowiska materiatéw. Hipoteza badawcza
pracy opierata sie na mozliwosci opracowania serii faz aktywnych w procesach:

| - tworzenia aktywnych form tlenowych na powierzchni katalizatora w
oparciu o mechanizm transferu elektronu oraz ich dyfuzji po powierzchni do
miejsca styku katalizator-sadza,

Il - aktywacji sadzy na drodze transferu promotordow alkalicznych z faz
aktywnych na powierzchnie czastki sadzy,

lll - utleniania tlenku azotu(ll) do bardziej aktywnego w dopalaniu sadzy
tlenku azotu(IV),

a nastepnie ich integracji w katalizator kompozytowy w taki sposéb, aby
synergiczne dziatanie poszczegdlnych sktadnikéw skutkowato wysokg aktywnoscig
katalityczng uktadu w dopalaniu sadzy. W pracy skoncentrowano sie na
dotowanych alkaliami tlenkach metali przejSciowych (Mn, Fe, Co, W), a do ich
charakterystyki wykorzystano szeroki wachlarz metod eksperymentalnych do
okreslenia: sktadu pierwiastkowego (XRF, XPS), fazowego (XRD, RS, IR), morfologii
(SEM, TEM), oraz aktywnosci katalitycznej i stabilnosci termicznej w réznych
warunkach (TPO, TG/DTA). Kluczowym elementem pracy byty badania wtasciwosci
elektrodonorowych powierzchni (pomiary pracy wyjscia metodg Kelvina) oraz
termicznej desorpcji potasu (SR-TAD).

W pracy skupiono sie na zbadaniu efektywnosci katalizatoréw tlenkowych
w poszczegolnych procesach I-1ll, oraz jednoczesnym wykorzystaniu tych proceséw
w katalizatorze kompozytowym. Wykazano, ze tworzenie aktywnych form
tlenowych na powierzchni (proces ), a w konsekwencji aktywnos¢ katalityczna w
dopalaniu sadzy, koreluje z pracg wyjscia dotowanych alkaliami tlenkdw metali
przejsciowych, przy czym najaktywniejsze ukfady charakteryzowaty sie najnizszg
pracg wyjscia. Zaleznos¢ te wykazano zaréwno dla dotacji powierzchniowej na
przyktadzie spinelu zelazowego (Publikacja 1), jak i dotacji strukturalnej na
przyktadzie bragzu wolframowego (Publikacja Il). W Publikacji lll przedstawiono



mobilnos¢ potasu (dyfuzja, segregacja, desorpcja) na przyktadzie brazu
wolframowego oraz wykazano, ze termiczna desorpcja potasu z jego ziaren nie
skutkuje niszczeniem jego struktury, nawet przy dtugotrwatym wygrzewaniu w
wysokiej temperaturze. Jak wykazano w Publikacji IV, mobilnos¢ potasu ma
kluczowe znaczenie w dopalaniu sadzy w warunkach luznego kontaktu sadza-
katalizator — dla serii tlenkédw dotowanych powierzchniowo i strukturalnie potasem
stwierdzono korelacje mobilnosci promotora alkalicznego z aktywnoscia
katalityczng. Publikacja V poswiecona byta roli NO w dopalaniu sadzy na
dotowanym wanadem kryptomelanie. Stwierdzono liniowg zalezno$¢ aktywnosci
katalitycznej w dopalaniu sadzy z iloscig produkowanego w trakcie reakcji NO.. Na
przyktadzie dotowanych powierzchniowo i strukturalnie potasem spineli zelaza,
manganu, oraz kobaltu, wykazano mozliwos¢ niezaleznego wykorzystania efektu
promocji potasem oraz utleniania NO do NO; (Publikacja VI). Na podstawie
zdobytej wiedzy wyselekcjonowano dwie fazy wykazujgce odpowiednio najwyzsza
mobilnos¢ potasu (a zarazem niskg prace wyjscia), oraz najwyzszg efektywnosé w
utlenianiu NO do NO,. Oba sktadniki nastepnie zintegrowano w kompozyt i
zoptymalizowano jego sktad (Publikacja VII), otrzymujac bardzo aktywny i stabilny
katalizator dopalania sadzy efektywnie dziatajgcy niezaleznie od jakosci kontaktu
sadza-katalizator i obecnosci NO w atmosferze spalania. Stanowi to potwierdzenie
stusznosci zaproponowanej strategii w projektowaniu efektywnego katalizatora
dopalania sadzy.
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