1o Διαδικτυακό Συνέδριο Νέων Επιστημόνων «Ορυκτοί Πόροι-Περιβάλλον-Χημική Μηχανική»                   Κοζάνη, 26-28 Φεβρουαρίου 2021
ΚΑΤΑΛΥΤΕΣ Ιr ΣΤΗΡΙΓΜΕΝΟΙ ΣΕ ΜΙΚΤΑ ΟΞΕΙΔΙΑ Al2O3-CexZr1-xO2 ΓΙΑ ΤΗΝ ΑΝΤΙΔΡΑΣΗ ΤΗΣ ΟΞΕΙΔΩΣΗΣ ΤΟΥ CO: ΕΠΙΔΡΑΣΗ ΤΗΣ ΜΕΘΟΔΟΥ ΠΑΡΑΣΚΕΥΗΣ ΚΑΙ ΤΗΣ ΣΥΣΤΑΣΗΣ ΤΟΥ ΦΟΡΕΑ
Δρόσου Κ. 1, Φουντούλη Θ. 1, Χαρισίου Ν.Δ. 2, Γούλα Μ.Α. 2, Γεντεκάκης I.1
1Εργαστήριο Φυσικοχημείας και Χημικών Διεργασιών, Τμήμα Μηχανικών Περιβάλλοντος, Πολυτεχνείο Κρήτης, Χανιά, Ελλάδα
2Εργαστήριο Εναλλακτικών Καυσίμων και Περιβαλλοντικής Κατάλυσης (LAFEC), Τμήμα Χημικών Μηχανικών, Πανεπιστήμιο Δυτικής Μακεδονίας, Κοζάνη, Ελλάδα
ΠΕΡΙΛΗΨΗ
Αντικείμενο της παρούσας εργασίας είναι η ενδελεχής μελέτη της επίδρασης της φύσης αλλά και της μεθόδου σύνθεσης του φορέα καταλυτών Ιριδίου (χαμηλής φόρτισης σε ευγενές μέταλλο, δηλ. 1 wt% Ιr) ως προς την καταλυτική δραστικότητα τους στην αντίδραση οξείδωσης του CO σε συνθήκες περίσσειας Ο2. Ειδικότερα μελετήθηκε η επίδραση στην καταλυτική ενεργότητα φορέων μεικτών οξειδίων που παρουσιάζουν υψηλή μεταβλητότητα πλεγματικού οξυγόνου και κενές θέσεις οξυγόνου στην επιφάνεια τους (surface oxygen vacancies), ήτοι ACZ: Al2O3-CexZr1-x (όπου x=0, 0,25, 0,5 και 0,75). Οι φορείς ACZ παρασκευάστηκαν με δύο διαφορετικές μεθόδους (α) της συγκαταβύθισης (co-precipitation) (ACZ-P) και (β) της υδροθερμικής μεθόδου (hydrothermal method) (ACZ-H), ώστε παράλληλα να διερευνηθεί και η επίδραση της μεθόδου παρασκευής τους στη απόδοσή τους κατά την αντίδραση οξείδωσης του CO. Οι φυσικοχημικές και δομικές ιδιότητες των φορέων ACZ και των ομόλογων καταλυτών Ιριδίου αξιολογήθηκαν με διάφορες τεχνικές χαρακτηρισμού, όπως η περίθλαση ακτινών Χ (XRD), η προσρόφηση-εκρόφηση N2 κατά BET-BJH, η θερμο-προγραμματιζόμενη αναγωγή με H2 (H2-TPR) και η ισοθερμοκρασιακή χημειορόφηση H2 (H2-Chem). Οι καταλυτικές δοκιμές πραγματοποιήθηκαν τόσο σε προ-ανηγμένους (25%Η2/He, 350οC, 0,5 h) όσο και σε προ-οξειδωμένους καταλύτες (20% Ο2/He, 400οC, 1 h) σε διαγράμματα έναυσης (light-off) και σε συνθήκες περίσσειας Ο2. Το μείγμα αερίων της τροφοδοσίας ήταν 1 v/v% CO και 5% v/v% Ο2 σε Ηe, και η συνολική παροχή τροφοδοσίας στον αντιδραστήρα (στερεάς κλίνης) FΤ=160 mL/min (wGHSV=320000 mL/gcath). Από τα αποτελέσματα προκύπτει ότι οι καταλύτες Ir/ACZ-H παρουσιάζουν μεγαλύτερη συνολική (ΒΕΤ) επιφάνεια, μεγαλύτερο όγκο πόρων, καθώς και καλύτερη διασπορά του Ir σε σύγκριση με τους Ir/ACZ-P. Επιπλέον στα πειράματα ενεργότητας παρατηρήθηκε ότι οι καταλύτες Ir/ACZ-H έχουν εν γένει καλύτερη απόδοση, επιτυγχάνοντας 100% μετατροπή του CO σε χαμηλότερη θερμοκρασία, σε σύγκριση με τους Ir/ACZ-P. Ωστόσο η απόδοση των καταλυτών Ir/ACZ-H και Ir/ACZ-P βρέθηκε να είναι μια ιδιαίτερα ευαίσθητη και σύνθετη συνάρτηση, εξαρτώμενη τόσο από τον τρόπο παρασκευής, όσο και από την σύσταση του φορέα σε CeO2/ZrO2, αλλά και από την προ-επεξεργασία τους (προ-ανοιγμένοι ή προ-οξειδωμένοι καταλύτες). Όλες οι πειραματικές παρατηρήσεις και οι πιθανές εξηγήσεις της καταλυτικής συμπεριφοράς με βάση τις αναμενόμενες επιδράσεις μετάλλου-φορέα, μεγέθους κρυσταλλιτών Ir και άλλων παραγόντων που επηρεάζουν την σχέση δομή-ενεργότητα συζητούνται με λεπτομέρεια στην παρούσα εργασία. 
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