Streszczenie

W  niniejszej pracy przedstawiono rezultaty badan potencjalnych no$nikéw
katalizator6w metalicznych: SiO,, Si0,-SnO, oraz SnO,. Uklady te otrzymano metoda zol-zel
w srodowisku bezwodnym.

Nosnikowane katalizatory metaliczne sa uzywane w niezliczonych procesach
przemystowych, waznych zaréwno z punktu widzenia czystosci srodowiska jak i rozwoju
przemystlu w sensie ogélnym. Wsrdéd nich kluczowa role odgrywaja katalizatory ogniw
paliwowych, katalizatory samochodowe, katalizatory generujace paliwo wodorowe, a takze
cata gamma katalizatorOw procesOw petrochemicznych czy chemicznych.

Podstawowa trudnoscia w projektowaniu katalizatora metalicznego jest po pierwsze
umozliwienie odpowiedniej ekspozycji metalu oraz jak najwyzszej dyspersji i aktywnosci, a
w kolejnym etapie zapewnienie odpornos$ci na procesy spiekania i zatruwania, a wigc ogdélnie
— procesy dezaktywacji katalizatora. Dla reakcji zachodzacych w wysokich temperaturach,
ktore dla procesow katalitycznych mozemy zdefiniowa¢ jako te, ktére przebiegaja powyzej
500°C, dominujacym mechanizmem dezaktywacji katalizatora jest proces spiekania. Zgodnie
z przewidywaniami programu Technology Vision 2020 zrozumienie mechanizmu sinteringu
(spiekania) metali na powierzchni no$nika powinno przyspieszy¢ rozwdj obecnej i nastgpnej
generacji materiatéw nos$nikowych. W ostatniej dekadzie koncepcja stabilizacji matych
ugrupowan metalicznych poprzez dobdér wielkosci poréw powierzchni no$nika ponownie
zyskuje zainteresowanie badaczy. Jest to wynikiem nowych mozliwosci jakie daje nam
technologia zol-zel w regulowaniu struktury porowatej fazy nosnika. Dlatego znalazto to
odzwierciedlenie w niniejszej pracy doktorskiej.

Niniejsza rozprawa doktorska zostata napisana w jezyku polskim. Natomiast
streszczenie pracy jest zarOwno w jezyku polskim jak i angielskim. W rozdziale pierwszym
przedstawiono zwigzlty wstegp. CzgS¢ literaturowa, ktora sktada si¢ z szesciu podrozdzialow
przedstawiona zostata w rozdziale drugim. W tej czg$ci pracy zaprezentowano przeglad
literaturowy, ktéry obejmuje podrozdziaty poswigcone zaréwno pojedynczym sktadnikom
uktadu jak i zmianom ich wilasciwosci spowodowanym obecnos$cia drugiego elementu w
podstawowej matrycy. Przedstawiono tu takze opis metody zol-zel z uzyciem wody w

uktadzie poczatkowym oraz w §rodowisku bezwodnym. W koncowej czgsci tego rozdziatu
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zaprezentowano ogoélne wiadomosci o metalach na no$nikach oraz sposobach immobilizacji
molekut na zZelu krzemionkowym. Cel niniejszej dysertacji opisano w rozdziale trzecim.
Rozdzial czwarty przedstawia cze$¢ doswiadczalna, w ktorej opisano preparatyke uktadow
zelowych metoda zol-zel w §rodowisku bezwodnym oraz techniki stosowane do ich
charakterystyki. W rozdziale piatym przedstawiono omoéwienie wynikow badan. Czgs¢ ta
sktada si¢ z o$miu podrozdzialéw obejmujacych analizg teksturalna, rentgenostrukturalna,
termograwimetryczna, wyniki badan uzyskane za pomoca mikroskopii elektronowe;j,
termoprogramowanej desorpcji czasteczek sond zaréwno o charakterze kwasowym jaki i
zasadowym, spektroskopii w podczerwieni (réwniez po adsorpcji pirydyny) oraz
spektroskopii NMR ciata statego. Jednym z podrozdzialéw jest takze oméwienie wynikéw
badan odnoszacych si¢ do naniesionej fazy metalicznej. Rozdziat sz6sty zawiera wnioski
wyplywajace z przeprowadzonych badan. Ostatnim rozdziatem jest spis literatury cytowane;j
w calej pracy.

Wyniki prezentowane w tej pracy pokazuja, ze najwyzsza powierzchnig¢ wlasciwa
maja preparaty z najmniejsza iloscia modyfikatora w matrycy krzemionkowej (tj. SiSn;0,05
0, 1 SiSn;0,1 O,). Natomiast centra kwasowe Lewisa na powierzchni otrzymanych uktadéw
zelowych pojawiaja si¢ dopiero w przypadku preparatu SiSn;0,25 O,, co zostalo
udowodnione w badaniach spektroskopii w podczerwieni z adsorpcja pirydyny.
Przeprowadzona analiza wilasciwos$ci preparatu SiSn;1,0 O, prowadzi do wniosku, ze w
przypadku tego uktadu mamy dwie oddzielne fazy tj. SiO, i SnO,. Natomiast analiza
rentgenostrukturalna katalizatorow metalicznych (Pt) opartych na otrzymanych zelach
dwusktadnikowych pokazuje, ze poczawszy od preparatu Pt/SiSn; 0,25 tworzy si¢ stop PtSny,
co moze w duzym stopniu wptywac na wlasciwosci katalityczne tych uktadéw.

Wiyniki, ktére zostaty zaprezentowane w niniejszej rozprawie doktorskiej moga miec
duze znaczenie i znalez¢ swoje miejsce w rozwoju badan zaré6wno nad no$nikowanymi
katalizatorami metalicznym jak 1 w przypadku immobilizacji na no$nikach réznych

organicznych molekut.






