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Zielsetzu ng Untersuchung der Reaktivierung von Au/CeO, Katalysatoren

Mechanismus der Deaktivierung von Au/CeO, Katalysatoren:

— Reversibel oder irreversibel?

— Wachstum der Gold und/oder Ceroxid Partikel?

— Uberreduktion des Tréagers?

— Vergiftung der Katalysatoroberflache mit Nebenprodukten?
Ist es mdglich die Ausgangsaktivitat wieder zu erreichen?

— Erarbeitung und Test von Reaktivierungsprozeduren (O,, H,0)
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— Wasserinduzierte Zersetzung von
Reaktionsnebenprodukten und
anschlieBende Reduktion in H,
ist die beste Methode fiir die
Reaktivierung

— ,Hot spot” bei Verwendung von O,
— Sintern der Goldpartikel
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Deaktivierung 100 cps |

N A7 Probe und Au /% Ce’*/ %
Starke Deaktivierung der Au/CeO, Katalysatoren bei WGS Reaktion (siehe [1]) - : Reaktivierung

a) CO,-reiches 7.0 23.6
Reformat nach
Ce (220) B = ) 1000 min

— XRD: Ceroxid sintert nicht Nem N\ b) Oo/N,
. ©) O,/N,+H,/N,
d) H,0N,
e) H,0/N,+H,/N,
f) N, (400°C)

Einfluss verschiedener Atmosphéren auf Ceroxid und Gold PartikelgréRe

Au(111) Au (111) wahrend WGS Reaktion bei

verschiedenen Atmospharen
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blankw’\/wmw 94 92 90 88 86 84 82 80 — Zunahme des Au™ Anteils bei allen

Intensittat / a.u.

reaktivierten Proben
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Au(111)* | Ce(200)" | Ce(220)* | Au(111)** | Ce(200)** | Ce(220)** TEM: Verwendung von O, zur Reaktivierung
nm nm nm nm nm -

1.7 13.4 10.8 X 7.2 5.3
20 13.4 10.9 E 7.2 5.4
1.8 13.4 10.9 E 7.3 5.4
1.9 13.4 11.0 E 71 5.6
1.5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4.5
*Au/CeO, mit 78 m2/g, **Au/CeO, mit 188 m?/g PartikelgroBe / nm

— Zunahme der Goldpartikel mit
Durchmesser > 3 nm

Partikel / %

XRD und TEM: a) reduktive Konditionierung bei 200°C + b) reines Wassergas (1 kPa CO, 2
kPa H,0 in N,), c) CO,-reiches Reformat (1 kPa CO, 2 kPa H,0 in H,) d) realitdtsnahes
Reformat (1 kPa CH,, 4 kPa CO, 16.75 kPa CO,, 78.25 kPa H, + 20 kPa H,0)

Nach Reaktivierung
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4 Vollstandiger Zerfall der Neben- und

m Zwischenprodukte bei Verwendung
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von O, mit und ohne anschlieRender
Reduktion in H,
— TEM, XRD: Gold-Partikel- Wasser zersetzt nicht alle Oberflachen-
gréRe ist stabil und hat Nach Reaktivierung produkte
eine breite Verteilung .~ * 10 min Reaktion Schnelles Wachstum der OF Produkte
(300 - 700 Partikel pro wahrend WGS Reaktion
Probe) Spektrum identisch mit und ohne
Reaktivierung nach 400 Minuten
WGS Reaktion
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Nach Reaktivierung
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Einfluss der Atmosphére auf den Oxidationszustand (XPS) Zusammenfassung

200 cps

0

Bosmgunen | AU % | CeM % | Talce * Kein Sintern von Ceroxid und Au Partikeln bei vorliegenden Bedingungen

e) 'eRali'tétsmzhes 12.8 ~44.0 0.048 « Steigende Aktivitat mit steigender Au™ Menge
.eformat
d) CO,-reiches 7.0 23.6 0.039 » Deaktivierung der Au/CeO, Katalysatoren reversibel, aber Reaktivierung nur fir
Reformat kurze Zeit
c) Hy-reiches 8.7 24.9 0.044
Wassergas » Beste Reaktivierungsmethode: die Oxidation mit Wasser (und anschlieRender
b) reines 14.1 26.7 0.049 ioni
Reduktion in H,)

K;:[;i:)‘::;‘fﬂg 19.7 20.9 0.096 => Zersetzung von adsorbierten Zwischen-/ Nebenprodukten bei der Reaktivierung

92 90 88 86 84 — Bei steigender Au™ Menge Danksagung
Bindungsenergie / eV und Au/Ce Verhaltnis nimmt Wir danken dem Graduiertenkolleg Ulm und der Max-Buchner-Forschungsstiftung fiir
die Aktivitat zu (siehe finanzielle Unterstiitzung fur A. Karpenko

auch [1])
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