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EIZAT'QI'H

O éleyyog tov aepiwv Tov Beppoknmiov amoteiel peillov Bépa Twv MUEPOV HOG, YVOOTAOV Kol
EVTOVOL OpaTOV TAEOV TV GCLVETEIDV TNG &VIGYLONG TOL  @owvopévov Ttov Beppoknmiov, oy
VIEPOEPLOVON TOL TAOVITN KOl OTNV GLVETOKOAOLON KAaTIKY oAloyn. Ot evEPYELOKES OVAYKEG TNG
oLyypovng Cong Paivouv cuvexmg aENVOLEVES, EVA 1] YPNOT OPLKTAOV KOVGILOV Yo TV KAALYN aUTOV
TopapéVEL duoTuy®dg VYNAN Kot avéavopevn. H ypion avty cvvdéeton pe v Topaywmyn TEPACTIOV
nocotNTev CO,, T0 Boacikdtepo aéplo Tov Beppoknmiov amd droyn ToGOHTNTUS 0TV ATUOSPALP Kot Gpa.
OLVEICPOPEG oT0 QovOpEVo. Ot cUYYPOVEG KOWMVIKEG TAGES, OAAG Kot 1 LYNAGTEPN OIKOAOYIKN
ovveidnomn 0dNYoLV otV avalnTnon VEOV EVEPYEIOKAOV LOVTEA®V LIKPOL TEPIPAAAOVTIKOD OTOTLTIMLOTOG
KOl HE TPOEKTAGES «KLKAMKNG owovouiogy [1]. H evepyeloxn ekpetdhievon tov CO; péow g
LETOTPOTNG TOL GE OVOVEDCIHO Kovoluo (pebdvio kot peBavodn) ovyKoToAEYETOl GE OVTEG TIG
npoondbeleg kol Ppickel ofpepa EVIOvo gpeuvnTikd Kot TeYvoroykd evolopépov [2-8]. TIpdopateg
CLYKPITIKEG HEAETEG HOG EMTL TNG KOTOAVTIKNG OPOGTIKOTNTOG MG GEWPAS evepydv @dcewmv (6mwg Ni, Ir,
Rh, Ru) «atd v avtidpoaon pebavonoinong tov CO, dwmotmbnke 6t 10 RU vreptepel onuovikd
évovtt Tov GAAov [9].

Emekteivovtog v €pguva pog 6Ty Topovco £pyocic, 6To TAAICIO EPELVNTIKOD TPOYPAULATOS
ovyypnuatodotovpevov omd v EE kou EITAVEK (BAénete Evyapiotieg), peketnoape v pebavomroinon
tov CO, pe Hy o€ vavo-dopunpévoug kataidteg RU o1 omoiot vrootnpiloviat o€ popeig mov KahdmTouy o
€VPY YKAP TIUDV EVUETAPANTOV TAEYUATIKOD 0&VYOVOL, oLV YopakTNPILOLEVOL UEG® NG 1010TNTOG
7oL ovoualeton «oxygen storage capacity, OSCy», dote va 600uE v, Kol VoL KOTOVOCOVUE TWC, POPEIC LE
OUTH TNV W10TNTO LTOPOVV VO EXNPEAGOVV TV KATOAVTIKT CUUTEPIPOPA TV Vavo-couatidiov Ru, mpog
6pghog g mapaywyng CHy. Ot @opeic mov ypnowonomdnkav frov Al,Oz (AL), Al,03-Ce0,-ZrO, (ACZ)
kot Ce0,-Zr0O; (CZ) mov kaAidmrovv éva edpog Tywdv OSC and 0 o 101 émg kou 557 umol O,/g,
avTioTOoYO.

MEIPAMATIKO MEPOX

Ot xotardtes 00 RU  mopoackevdotnkav pe 1t péBodo TOL VYPOD  EUTOTIGUOV,
vrootnpypévol oe @opeic y-Al,Os (AL), Al,05-Ce0,-ZrO, (ACZ) ka1 Ce0,-ZrO, (CZ) xou pe
emBounm eoption ~1% «.p. Ru. O eopéac y-Al,O3 £xel Tpoundevtel and 1o gumdpro (Engelhard),
evd ot popeic ACZ ko CZ mopoaokevdotnkay pe ™ péBodo g ovykatapvbiong [10], pe ypron
VOATIKOV dtaAvudtov Tov tpddpoumy evocewv AI(NOs)s9H,0, Zr(NO3), H,0, Ce(NO3)s6H,0 (Alfa
Aesar). Apyikd, yioo v mapackevn] tov puktod ofgdiov ACZ vroAoyilovial ol moiToVUEVES
nocdteg Yo mepiektikotnta 80% y-Al,O3, 10% CeO,, 10% ZrO,, evd yia to puktd o&gidio CZ yu
neplektikotnro 50% CeO, kot 50% ZrO,. Axolovbei mpocOHnkn Swwivuarog NHs (~25%) vmo
avddevorn pe oyetikd ypnyopo pvoud, wote 10 pH va @tdcel ypriyopa oto ~9-10. Katomw, to
dtdAvpo, avadeveto Yo mepimov 3 h pe datypnon tov pH oty Ty 10. To miKkTopa TOV TPOKVTTEL,
o1 GLVEKELD, PIATPpapeTaL Kot vtokertot o€ Efpavon otovg 110°C yuo 12 h. O gopéag CZ EnpavOnke
oe ovpvo vrd agpa otovg 800°C ya 1 hr.
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Ot gopeig epmotiCovtar vd cvveyn avadsvon otovg 80°C oe KatdAnAa vVAATIKE dlaAVDpOTOL
RuCl33H,0 (Aldrich) pe v amattodpevn cuykévipoon, dote va enttevydel 1 embount eoption
Ru. Metd tov vypd epmotiopnd tov Qopémv Kol TNV €EATUION TOL VEPOV, TO. TPOKVTTOVTH LAIKE
vropaiiovtar og Efpavon otovg 110°C yo 12 h. Katomy, tonobetodvion oe péov chotnue 6mov
avéyovrar o covexn pofi 50% k.o. Hy/He (50 cm®min™) otovg 400°C yior 2h, axolovboduevn pe
pofy 1% «.0. Ho/He (50 cm®min™) éwg m Ogppokpacia tov 750°C yia 1h. H tehikn mpoypotiky
@OpTIon TOV KatoAvtdv o€ Ru petpdton pe v pébodo ICP-OES (inductively coupled plasma-optical
emission spectroscopy).

H pétpnon g oMkng emeavelog Sger (m?/g) kot Tov TOPDIOVE TV KATAALTAOV YIVETAL e TN
uébodo BET péom tav 1660epumv pognong N, otovg -196°C.

EmumAéov, 1660 GTOLG (Opeic 000 KOl GTOVG KATAALTEG dlevepynoniav peréteg Oeppo-
npoypoppatiiopevns avayoyng (Hp-TPR). Ilpog tovto mpo-ofedmpéva deiypota pe aépo GTOLG
400°C y1a 4 h, yoyovrar 6toug 25°C war petd amd kabapiopd g aéplog edong ue péov He, to
neipopo TPR exteleiton pe wo pof 15-16 cm*/min 1%k.0. Hy/He xat ovénon g Oeppokpasciog
(10°C/min) and tovg 25°C £mg tovg 850°C, vitd cuveyy Katoypop g karaviiwong Ha.

Ta kKotodvtikd mepdpato TpaypoTonomdnKay ce avidpactnpa otadepng KMvng cuveyods
pong (yaraliag, i.d.=3 mm) pe @dption 50 mg katarvtn. H Bepuokpacio tng khivng petpiétar 6o
kévtpo g e Beppoctoyeio K. H tpogodocio tov avidpaotipa, Tumikd cuvolikng pong 100
cm®/min, Nrav [Hy)/[CO,]=20%/5%=4/1. H avdivon tov aepiov (Hy, CO, CH,, CO,) yiveton pe on-
line aépa ypopatoypaeio (SHIMADZU 14B-TCD, Ar ¢épov aépio, HayeSep D).

AMTIOTEAEXMATA ko XYZHTHXZH

Ytov Ilivoke 1 mopovoidlovior 1 akpiprig odotacn oe pétodro (Ru) xar ta Pooikd
HLOPPOAOYIKE YOPOKTNPIOTIKA TOV KATHALTOV Om®¢ mposékvyav and Tig petpnioelg ICP-OES «ot
BET, avtictoyya. H mepiektikomta t0v kotolvtodv o€ Ru Bpédnke vo etval eAappdg xaumAotepn g
apykd oyedoopévng, nrot 0.7, 0.7 kot 0.8 Wt% yio tovg kataddteg RU/AL, RU/ACZ ko1 Ru/CZ
avtiotoya (IMivaxag 1). Ot xataidteg RU/AL, RU/ACZ &yovv peydin olkn emeavelo Ady® g y-
Al,O3 oty o0vbeon toug evdd 0 RU/CZ éxel onuavtikd pukpotepn AOy® NG CLUTOYOVS BOUNG TOV
otePE0D doAvpaTog (Onmg damotmdnke va oynuatiCetat, pe XRD petprioeig) CZ. H mpocbnikn tov
UETAALOV OTOV QOPEN EMPEPEL OOTUOVIEG OAAAYEC TOCO OTNV OAKN EMPAVEIDL OGO KOl OTO
YOUPOUKTNPLGTIKG TOV TOPMOOVG.

And ta mewpdpota Ho-TPR Bpébnke 011 1 yopntikdtnta €vpetdfAntov TAEYHOTUCOD
o&uydvov (oxygen storage capacity, OSC) tov gopéwv y-Al,O3, ACZ ka1 CZ givon avtictoyo 0, 101
xat 557 umol Oy/g, evepyomotodpevo oe vynréc yevikd Oeppokpacicg (tumukd 400-800°C), aAAd pe v
dtauomopd Tov RU Ge avtovg 1 evepyomoinot tov petotomiletal 6 ToAD younAoTepeg Oepuokpacieg
(200-250°C).

Mivaxag 1. QooikOynuiKc/LopPoLOYIKG YopOKTHPLOTIKG TV POPEDY KOl KOTAADTOV.

Yo Xnuiki] 6ovOson SBzET OMKkOG 6ykog| Méon osC
(to To606TG TOV Popi®V 6€ MOI%b) (m?/g) (7::?::3%‘; 61:2;3:,% (umol O2/g)
(nm)
’Y-A|203 ’Y-Alzo3 178 0.60 13.5 0
Ru/ y-Al,O; 0.7wt%Ru/y-Al,O3 162 0.57 14.2
ACZ 80% Al,03-10% Ce0,-10% ZrO, 149 0.29 7.9 101
Ru/ACZ | 0.7wt%Ru/(80% Al,03-10% Ce0,-10% ZrO,) 148 0.29 7.9
Ccz 50% Ce0,-50% Zr O, 22 0.05 9.2 557
Ru/CZ 0.8wt%Ru/(50% Ce0,-50% Zr O,) 22 0.05 9.2
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Y10 Tyfua 1 mapovotdletor 1 KataAv Tk GUUTEPIPOPA TwV detypdtmv Ruly-Al,Oz, RU/ACZ
kot RU/CZ xotd v avtidpoon CO,+H, e ocbotoon tpopodociog H/CO,=4/1 xor mapoyn
Fiin=100cc/min. H mapayoywdmra kot ekiextikdmro tpog CHy mpocsdiopiotnray pe 11g 1600E1C:
Y cra=100 (Ft out. [CHa 0] /F1in-[CO2,in]) kot Scra=100((Ft.out-[CHa 0utl/ (Ftin-[CO2,in]- Frout-[CO20u))-
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Yyfqna 1. Kataivtikr copmepipopd tov Ruly-Al,Os, RU/ACZ ko RU/CZ. TTapaywyikotnta CHy (a),
Ko ekhektikotnta tpog CHy (D), o mpog ™ Bepuokpoaoia. Light-off Swaypdapporta.

O xatarlvtng RU/ACZ mopovoidletl tn peyordtepn mapaywyq CHa, n omoio Tpooeyyilel to
1060010 44% ot Ogppokpacio ~380°C. Akorovbei o kotodvtng Ruly-Al,O3 ue péyiotn amddoon
33% otovg 450°C, evd o koataddtng RU/CZ onueidver ) pkpdtepn moapoywmyn CH, (uéyoto
1060010 12% otovg ~470°C). AvaAioyn cOUTEPLPOPA TOPATNPEITAL KOL VIOl TNV EKAEKTIKOTITO TMV
npoioviov wg mpog CHs H péyiom tun g exdextcdmrog givar 75% otovg ~450°C yo tov
kotodvt RU/ACZ ko peidvetor og 62% otovg 480°C yua tov Ruly-AlLOs. Tlepartépm peiwon g
uéyotng exhektikomrag npog CH, mapovoidlel 0 xataivng RU/CZ (uoig 35% otovg 440°C). H
EKAEKTIKOTNTA OA®V TOV KOTOAVT®V HEIDVETOL oTAdKE pe avénomn g Beppoxpaciog Adym advénong
g mapoyayng CO avti uebaviov.

Ocov apopd tov kataivtn Rufy-AlOs, petd amd pokpdypovn Asttovpyia, Kot KOTOTY
enavaAnymg g light off coumepipopdg tov, Tapovsidotnke onpovtikd Pektimpévog, tpooeyyilovtag
™mv ovumeptpopd tov KoAdvtepov RU/ACZ (Zyauo 2). H mapotipnon avt) sivar dxpmg
evolapipovoa, gyl avapepdei oty Piproypapio kol amd GAiov epeovnth [8] xwpic duwme vo 600el
kdmowa e&nynon. A&iler mepartépw diepevvnone. Ta mapodvTo omoTEAECUATO OEV 0OTYOUV GE AGPUAN
GUUTEPAGLLOTA Y10, TNV OLTI0 TOL POIVOUEVOL TNG PEATIGTOTOINOTG KOTA TNV AELTOVPYIAL.
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Yyfqua 2. H ovpmepipopd tov Ruly-Al,O5 Beltidvetor petd and pokpdypovn Asrtovpyia.
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IMapatnpodue 6tL 1 ékBgon tov katarvtn RU/AL oto piypa tov aviidpdviov BeATIOVEL TNV
KOTOAVTIKN TOV CUUTEPIPOPE Yo TNV avTidpacn vdpoydvmong tov CH, kataAnyovtog va @tdoet ota
enineda tov RU/ACZ. H mapatipnon pog avth gival 6 cOUQOVIo pe TPONYOOUEV UEAETN TOV
Garbarino et. Al. [8]. Zopewva pe ™ perétn o, ot kataditeg povbnviov vrootprypévol og Al,O5
O€V EVEPYOTOLOVVTOL ETOPKMG LLE OTAT] AVOY@YT LE pon} VOPOYOVOL, dALA amatteiton emmAéov EkBeo)|
TOUG GTO WiYHO TOV OVTIOPOVI®V TPOKEEVOD VO TPOKVYOUV TANP®OS EVEPYOTOUNUEVOL KUTOADTEC.
Me Bbéon o mopomdved omouteitor M TEPAUTEP® OLEPEVVNOY] GUUTEPLPOPIS TMV UEAETOVUEVOV
KOTOAVTOV OGTE VO AmocapNnVIGToLY ot mhavol Adyot epeaviong Tov v Adym eawvouévov. I'a tov
OKOTIO GUTO TPAYLOTOTOIOVVTOL 10T EMTAEOV TEPAUOTIKEG LEAETEC,

LYMIIEPAXMATA

Ta mapévta amotelécpata tng HEAETNC TG avTidpaorg pebavoroinong tov CO, pe H, g copatiow
Ru evamoteBeévo oe @opeic v-Al,03, ACZ kot CZ pe S10popeTIky] YOPNTIKOTNTO, VUETAPANTOL
o&uyoévov (OSC) &deiéav Ot vmbpyel poe PEATIoTN €vdldpesn T avtng mov odnyel oe
BeAtictomoinon g katoAvtikng oamddoong: Mo, o @opéag ACZ pe evoidueon tmun OSC
BedtioTomotel TV KataAvTiKn omddoon toy Ru. Avto avoiyetl tov Spopo yia eEleyyopevn omddoo g
avtidpaong pécm ovtng g WidtTag tov eopéa. Iapampnonke eniong onuovtiky Pertioon g
anddoong tov Ru/y-Al,Oz petd omd mapatetopévn Asttovpyio Kot EXOVAANYN TOV KOTOALTIKMOV
petpnoemv. To eoawvopevo ypnlel mepattépm dlepedivong EPOGOV TO TOPOVTO, UTOTEAECUATO, OEV
TOPEYOVY TNV OTOLTOVIEVT] TANPOPOPIN Y10, AGOUA GUUTEPAGILOTAL.

EYXAPIEZTIEX

H epyacia viomombnke oto mhaicie g Apdong EPEYNQ-AHMIOYPI'Q-KAINOTOMQ kot
ocvyyxpnuoatodotnOnke amdé v Evponaikn ‘Eveoon kot eBvikodg mépovg péow tov E.IL
Avtayovietikotrta, Exyeipnuatikotnra & Kawotopio (EITAVEK) (kwdikog épyov: TIEAK-00782).
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