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Erste Katalysator-Entwicklungen fiir NT-NH,-SCR ,,trocken*

Aufbau und IBN der Versuchs-
anlage abgeschlossen,
Optimierte Katalysatoren fur
Versuchsbetrieb liegen vor
Langzeitstabilitat:

Einfluss von Wasserdampf
und Katalysatorgiften

Testung der vorausgewahlten Materialien hinsichtlich:

* mechanische Dauerstabiltat

« Abreinigungsverhalten und Handling

» Desaktivierung aufgrund von Feuchte als f(T)

« Desaktivierung aufgrund von Katalysatorgiften als f(T)

* Verbesserung der NO,-Umsetzung durch nachgeschaltete Behandlung
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Stand der Technik
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N,O-Bildung wahrend NH;-SCR an V,0:,/TIO,
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Rechts: Abhangigkeit von der Reaktionstemperatur
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= Erhohung der Temperatur und V,0z-Beladung fordern die Lachgas-Bildung

J. A. Martin, M. Yates, P. Avila, S. Suarez, J. Blanco Appl. Catal. B: Environ. 70 (2007) 330.
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N,O outlet /7 ppm

Einfluss des NO,/NO, -Verhaltnisses auf die
N,O-Bildung wahrend NH;-SCR

500 ppm NH,;, 500 ppm NO,, 3 vol.-% H,0, 2 vol.-% O,
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N,O-Bildung kann mit Zersetzung von Ammoniumnitrat erklart werden

= NO, fordert die Bildung von Lachgas
= Die N,O-Bildung ist an Fe/ZSM-5 mehr ausgepragt als am Cu/ZSM-5

M. Colombo, I. Nova, E. Tronconi, Catal. Today 151 (2010) 223.
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BASF-Katalysatoren fur N,O-Zersetzung
deN,O-Technologie: N,O - N, + 42 O,

Catalyst Density, ka/L Min. Operating Max. Operating
Temperature, °C Temperature, °C

03-81 Star Extrudates 6 (diameter) 450 >800
03-85 Star Extrudates 3, 6 (diameter) 0.9-1.0 750 >900
03-88 Honeycomb 50-200 (length) 0.9 750 =900
(Extrudates)
70 (outer diameter)

Die Katalysatoren werden ’ .
. : or reduction

eingesetzt in: , -

- Salpetersaureanlagen

- Adipinsaureanlagen

- Caprolactamanlagen

LAY, S A"
SOOI
AV v o AT
VAT Y, "
VAW, - o o
PN
AT A

[
s
A,
196
L
N
FaY,

ZOOOaOE

-
AT
N

NS
AN,
=
N
AT,
Yy

deN,O-Technologie beseitigt N,O-Emission bis zu 100%0, bendtigt jedoch sehr hohe
Reaktionstemperaturen tuber 700°C

http://www.catalysts.basf.com/p02/USWeb-Internet/catalysts/en_GB/function/conversions:/publish/content/microsites/catalysts/prods-
inds/process-catalysts/BF-9834_US_N20_and_DeNOX_Technote.pdf (30.11.2016)
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N,O-Bildung bei der NH;-SCR

a) Multiple Bildungsmechanismen:
« Oxidation von Ammoniak
NH3(adS) — N,O + NO + H,O
* Rekombination von adsorbiertem NOq,
2NO(y, » N,O + [O],
« Zerfall von NH,NO; .45, (Oberhalb von T,,;: 169°C)
NH4NOz,, — N,O + 2H,0
NH4NOzy — N,O + 2H,y + [O],
« Zerfall von ads. HNO
2 HNO(y —» N,O + H,0

b) wird beeinflusst durch:

+ 0O,-Konz, Gehalt und OF-Dichte von Metalloxiden

* NO/NO,-Verhaltnis

. NOX—Adsorptionsféhigkei_’F und Stabilitat von ads. NO,-Spezies N,O
« Oxidationsaktivitat von UMO (,,oxidation power)

 Temperatur-Fenster

 Typ und Textureigenschaften von Katalysator-Trager

« Form-Selektivitat: am Cu/SAPO-34, Cu/ZSMA-5 minimale N,O-Bildung

* Prasenz von Wasser und SO,: inhibierende Wirkung

« Mn-haltige Katalysatoren zeichnen sich durch sehr hohe N,O-Ausbeute aus

UNIVERSITAT LEIPZIG



Eigene Ergebnisse

Experimentelles
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Katalysatorpraparation

Trager
Alumina (y-Al,O;): CRI (Leuna) und Alfa Aesar

Titanoxid (TiO,): P-25 (Evonik), Hombikat UV100 und 8602 (Huntsman) —= - -

Mischoxide: SiO,-TiO, (Huntsman), SiO,-Al,O5 (CRI), TS-1 (Evonik)
Aktivkohle: PBS-AC (Bllcher), konv.-AC (Gryfskand)

Nass-Impragnierung

= mit wassrigen Losungen von Fe-, Cu- bzw. Mn-Nitraten oder -Acetaten
= Massenanteil: 12 - 24 Ma.-%
= Trocknung bei 60 °C unter Vakuum oder 75 °C unter Luft
= Calzinierung: 5 h bei 350 - 500 °C unter Luft oder N,
11
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Verwendete NH;-SCR-Apparatur

Ofen Tﬁ o
120-800 °C o 2

NH,/He 0,25 g min

3000 ppm

H.O

Charaktensmrung der katalytlschen SCR-Aktivitat
]
C(NO)O o C(NO) H3;POy-sol.
X(NO) = $
¢ (N O) 0 INO,-converter
2¢(N,0) ﬁ
= N,O-Ausbeute: Y(N-O) = NDIR
2 (N20) c(NO), + c(NH3), o |
33 777777, N,0
Ppm co
E - Evaporator \Ii 2

200 mg Katalysator, 120 ml min-' Gesamtstrom,
4 Vol.-% 0,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-
50 ppm SO,* 4,5 Vol.-% H,O0*

* nur fur Vergiftungsversuche

12 UNIVERSITAT LEIPZIG



Eigene Ergebnisse

Zusammenfassung 2. PBA-Treffen
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Ausblick (2. PBA, Juli 2016)

= Variation des Gehaltes an aktiver Komponente
(Inhibierung der N,O-Bildung)

» binare oder ternare Mischoxidsysteme mit anderen Metallen
(Mg, Cu, Ni, Co, Fe; z.B. Mn + Cu)

= Einfluss der Vergiftung (H,0O, SO,, H,O + SO,) auf Aktivitat
und Erhohung der ,Feuchte-Resistenz" (Hydrophobisierung)

14 UNIVERSITAT LEIPZIG



Eigene Ergebnisse

Tragermaterial
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NO-Umsatz, NZO-SeIektivitét [ %

Vergleich SCR-Aktivitat von Mn- und Cu-haltigen
Katalysatoren (bei 200°C, trockener Gasfluss)

I X(NO) I S(N,O)

| ! | ! | I L3 I I ' |
: C 2
100 | : . N,O
: S(N,O )= 2 -
' : ] C —C 1
: NO,0 NO
80 |- -
60 | -
40 | -
20 | -
20Mn/ 17Mn/ 17Mn/  17Mn/ 17Cul 17Cu/  17Cul/
TiO, TiO, TiO, ALO, ALO, AC AC-PB
(P-25) (HK UV100) (HK 8602) (Alfa Aesar) (CRI) (Holz-Pl)  (Blucher)

= Alumina basierte Katalysatoren zeigen 3-4 mal niedrigere N,O-Selekitvitaten
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Mn-Katalysator, Tragerbeladung mit

,,Fremdoxid*
TiO,-Trager (HK UV 100) v-Al,O5-Trager (Alfa-Aesar)
100 | — 1100 100 | 1100
I -
80 |- .
175 80 175
e L L L LD\ . < L T ey A N L L T Ty - - ':D\o
> 60| o > 60| =~
ot 150 5 S | 5 150 O,
Z 40| = Z 40f <
X | > <X | >
425 —a—0—ALQ, 25
20| ——O—Si05-TiO, 20 - —8—0—Si0-ALO
! —8—O—Aly03-TiOy | ] i —8—O—TiO,-ALO,
O N 1 L 1 L 1 0 O L 1 N I N 1 O
100 200 300 400 100 200 300 400

Temperatur/ °C Temperatur /°C

= Signifikant mehr N,O-Bildung mit TiO, als mit Al,O,
(TiO,-Tragermaterial fordert Bildung von Lachgas)

= Beladung von Tragermaterial mit ca. 2 mol-% (4 mas.-%) SiO,, TiO,
oder Al,O5 unterdruckt die N,O-Bildung signifikant

4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH,, GHSV = 30.000 h-', n(Mn)/n(M) = 0.3
TiO,: Hombikat UV100 (Huntsman), Al,O,: y-Alumina Pellets (Alfa Aesar)

17 UNIVERSITAT LEIPZIG
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NH,-SCR-Aktivitit von Cu/Al,0,-SiO, und Mn/TiO,-SiO,

o
o

T
X
pd
S

60 |

' —8—0— Mn/TiO,-SiO,
40r —=—— Cu/ALO,-SiO,
20}

Y(N,0)

L W ] j-':: j'ﬂ ]
0 D W e S 1 . 1
100 150 200 250 300 350 400
Temperatur/ °C

= vollstandiger NO-Umsatz bei
150-240 °C, breites Temperaturfenster
fur Mn/TiO,-SiO,Katalysator

= max. N,O-Ausbeute ca. 7 % (250 °C)

= geringere Aktivitat bei 150-240 °C,
schmales Temperaturfenster und 2 mal

niedrigere N,O-Ausbeute an
Cu/Al,O;-SiO, Katalysator

Mn/TiO,-SiO,: 17 mas.-% Mn, 4 mas.-% SiO, (HK, CRI Y45857)
Cu/Al,0;-SiO,: 17 mas.-% Mn, 20 mas.-% SiO, (CRI Y45858)

4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-!

UNIVERSITAT LEIPZIG



Eigene Ergebnisse

Aktive Komponente
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Unterschiedliche Ubergangsmetalloxide

100 150 200 250 300 350 400

T T T T T T T T T T T

100 - - 0,4M/TiO, (P-25, Evonik)
80 -
2 * Mn und Cu zeigen hohe NO-
— 60 Umsatze bei 170-220 °C
2
Z 40}
X n und Ni zeigen maldige NO
201 Umsatze oberhalb 270 °C
100
- - = Mn weildt extrem hohe Aktivitat fur
80T T N,O-Bildung auf (170-220 °C)
o |
2> 60t i
5 . = Bildung von N,O an Cu-, Fe-, Co-
N 40r 1 und Ni-Oxidhaltigen Kat. um ca. 5
= 20'_ ‘ bis 10 mal niedriger als MnO,
ﬁ Mn >> Cu > Co > Ni > Fe

0
100 150 200 250 30 350 400
Temperatur / °C

4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-', n(M)/n(Ti) = 0.4
TiO,: P-25 (Evonik)
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Anwendung von binaren Mischoxiden

Mn Synergetische Effekte bei Saure-
Base und Redox Katalyse
(promotional or synergetic effect)

Total Number of Publications in Synergetic SCR Catalysis

1993-2011

o 157

=

0

3'10-

e
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Cu Fe 0_5_
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MacMillan et al. Chem. Sci. 3(3) (2012) 633-658.

N.A.S. Amin, J. Molecular Catal. A: Chem. 259 (2006) 61-66.
W. Fu, et al. Scientific Reports,doi:10.1038/srep02349 (2013).
X. Wang et al., Catalysts 6 (2016) 112.

S.S.R. Putluru et al., Appl. Catal. B (2015) 165, 628—-635.
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SCR-Aktivitat von binaren Oxiden

(Nyetaiz + Nuetanz)/Nyi = 0.2 (konstant) TiO,-Trager (HK 8602)
Mn-Cu Fe-Cu Mn-Fe
100 200 300 400 100 200 300 400 100 200 300 400
100 | . 100 F . 100 | .
X 75F 1 2 75 i s 75 i
o) i 1) i Ie) i )
2 50 z 50 = 50
X > 1 X
25| - 25| - 25| -
—&— 1CuU —&— 1Cu —f— 1Fe
—=— 0.25Mn ] I —a— 0.25Fe ] | —a— 0.25Mn
0 — —=—0.5Mn : 0 — —a—0.5Fe ' 0 ' —=— 0.5Mn '
—a—0.75Mn —a—(0.75Fe —=—0.75Mn
—&— 1Mn —f— 1Fe —&— 1Mn

Beobachtete Effekte fur die SCR-Aktivitat (NO-Umsatz)

Mn-Cu: CuO, setzt die SCR-Aktivitat von Mn/TiO, herab
Fe-Cu: Synergieeffekt nur bei 0.25Fe, sonst: zunehmender Fe-Anteil setz Aktivitat herab
Mn-Fe:  Synergieeffekt bei 0.75Fe

4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-', n(M)/n(Ti) = 0.2
TiO,: Hombikat 8602 (Huntsman)

22 UNIVERSITAT LEIPZIG
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(Nyetans + Nyetan2)/ N = 0.2 (konstant)

Beobachtete Effekte fur die N,O-Bildung

SCR-Aktivitat von binaren Oxiden

TiO,-Trager (HK 8602)

Mn-Fe

—#— 1Fe
—a— 0.25Mn

—a— 0.5Mn '
—=#— 0.75Mn
—&— 1Mn

200 300 400
T/°C

Mn-Cu: Synergie Effekt nur bei 0.5Cu, sonst: Cu setzt die N,O Bildung herab
Fe-Cu: Fe unterdriuckt die N,O Bildung im ganzen Bereich (von 0.25 bis 0.75Fe)
Mn-Fe: Fe unterdriuckt die N,O Bildung im ganzen Bereich (von 0.25 bis 0.75Fe)
Mn-Cu Fe-Cu
—a—1Cu —=—1Cu
—=— 0.25Mn —m— 0.25Fe
60 —=— 0.5Mn — 20 — —m—0.5Fe
—=—0.75Mn —=— 0.75Fe
—&— 1Mn 151 —a— 1Fe
40 R
o, 10
Z
20 =
5
0 N 1 N 1 N 1 O N 1 1
100 200 300 400 100 200 300 400
T/°C T/°C
4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH,, GHSV = 30.000 h-!, n(M)/n(Ti) = 0.2
TiO,: Hombikat 8602 (Huntsman)

UNIVERSITAT LEIPZIG



Eigene Ergebnisse

Einfluss von H,O und SO,
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Einfluss von H,O und SO, auf SCR-Aktivitat

0 5 10 20 25 200°C 4,5 % H,0
100 - | - I—NO-Umsa;z |
—— N,O-Ausbeute _ 50 ppm 802

Cu/AL,0,-SiO,

= H,O bewirkt starke zum Teill
reversible Desaktivierung

- des Cu-haltigen Katalysators
0] ——— _
| = NO-Umsatz des Mn-haltigen
75+ Katalysators wird durch H,0O
- kaum beeinflusst
50
25'_ = irreversible Desaktivierung
| HO H,0 durch SO,
0 E—— T N— T ;
0 5 10" 20 25

Zeit/h

4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH,, GHSV = 30.000 h"’

UNIVERSITAT LEIPZIG



Einfluss von H,O und SO, auf N,O-Bildung

——Konz. N,O —NZO-Ausbeute5
ol HO HO 200°C 4,5 % H,0
E | 50 ppm SO
& 20 2L 2
6:\‘ f
%’ 10
0 1
0 5
Zeit/h . . .
—— 5 = N,O-Ausbeute ist am Mn/TiO,-SiO,
00 Ho MO s0, 1. um ca. 2 mal grof3er als am Cu/Al,05-SiO,
S o
g 20 13 . :
= CuALo:sio, | = = H,0 und SO, unterdrucken die
o O, .
N 12 Z Bildung von Lachgas
Z N
S 10t >
. 11
0 s 1 f L/ 1 . 1 O
0 5 10 20 25
Zeit/h

4 Vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-"

26 UNIVERSITAT LEIPZIG



Bewertungskriterien zur Vergiftung mit Wasserdampf

Versuche bei 200 °C mit transienter Zufuhr von 4.5 Vol.-% Wasserdampf

= Desaktivierungsgrad / % AX NO = X & -100

.d wet
X post.dry X
NO

= Regenerierungsgrad/ % RG =

100% <RG = 100%

UNIVERSITAT LEIPZIG



Einfluss von H,O und SO, auf den NO-Umsatz
an Mn-Cu-Fe-Mischoxid-haltigen Katalysatoren

T: 200 °C

o 80+ o 80+
~ ] _0 -~ L
3 60l 4,5 vol.-% H,0 2 ool
2 ] 2 _
@ 401 3 40}
2 s
()] ()]
: HJ : Fh

0 0

0o OO e o ee® €8st oo <°
\:\N"’G Whe? @N'L"o @(\&g Whe? \:\N@g
o 80F = 0,2MO,/TiO, mit M = M1, M2,
® 60} u . _
5 | . = Desaktivierung: Cu > Fe > Mn
§ a0l = Fe bewirkt auch in geringen Konz. starke
s Anfalligkeit fur Vergiftung
X N . . . . .
g % = teilweise Synergie Effekt bei simultaner
o, Vergiftung (H,O + SO,)
L2 o?® CVo? COe® o
e €Co? 2o

200 °C, 4 vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH,;, GHSV = 30.000 h-!
n(M)/n(Ti) = 0,2, TiO,: Hombikat 8602 (Huntsman)

28 UNIVERSITAT LEIPZIG



Eigene Ergebnisse

Oberflachenmodifikation
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Idee der Oberflachenmodifizierung

Silylierung: Oberflachenmodifizierung mit Organosilica-Gruppen

CH,
CH3 H3C\S/CH3 H
H H,c | __cH, ! HsC_ N« -CHs
| Sj _Si Si
5 | o |med, Tow
e
—_— H,C
Kat. \.Si_m
a Yo

» Hydrophobierung soll hdhere H,O-Resistenz bewirken |

Si _
= Blockieren der aktiven Zentren? @’ }:I“CI

= thermische Stabilitat?

30 UNIVERSITAT LEIPZIG



Aktivitatsvergeilch von Cu- und Mn-haltigen
Katalysatoren nach der Silylierung mit HMDS

Mn/TiO, -SiO, Cu/Al,0,-SiO,
ey ohne' — mEt S'inIileru'ngl 30 ] —&— ohne —#— mit Silylierung \
100 I 100 N T T T T T T T T T T T T T 30
N [ |
r ||
80 L g0l
- 120
- 120
o 60} NS
X =2y 60 X
o | S S 9
| (@] pd
40 1105 Faol s
20 - 20 '
0 - S R R SR SR S B 0 9/6
100 150 200 250 300 350 400 ol O—=—v" ., . .., .10
Temperatur / °C 100 150 200 250 300 350 400

Temperatur / °C

= Trimethylsilylierung bewirkt ein starke Minderung der Aktivitat bei 120-250 °C
= Bedeckung von aktiven Zentren evitl. sterische Effekte der Me;Si-Gruppen

4 Vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-"
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0O) (Wasseraufnahme) / ng g -

m(H2
NOA
o o

o

[e2] [0
o o
T T

Charakterisierung von Hydrophobierten
Cu/Al,05;-SI10, Katalysatoren

nicht konkurrierende Adsorption von Wasser und Toluol bei

35

27°C

—4 2500
30

-4 2000

25

20 -

4 1500
15|

-4 1000

m(C_H,)/m(H,0)

10

il

0,-Si0,

4500

m(C,H,) (Toluol-Aufnahme) / ug g’

Cu/ALO,-Si0,/TMS-0.5

CU/AL,0,-Si0,/TMS-1
Cu/AL,O,-SiO /PhS-1

T
Cu/ALO,-SiO,

o

Hydrophobierung mit Me,;-Si bzw. Ph-Si bewirkt starke Minderung der

Wasseradsorption und begunstig die Toluol-Adsorption

Hydrophobierungseffekt von Ph-Si ist starke ausgepragt als von Me;-Si

UNIVERSITAT LEIPZIG



SCR-Profiele fur Mn/Ti1,0-S10,-TMS In
Abwesenheit von Wasser

500 ; . ; . ; . ; . ; . ; 450
—NO ——C0O» ——NO T
2 2 400
400 - -
g_ 350
o ]
= 300} 300
IS |
© 250
-'GC-; 200 ]
© 200
S A
v 100 150
e 100
0 = r— — ) | ; | ) |
0 100 200 300 400 500

t/ min

» bereits ab 200 °C beginnt der oxidative Abbau von Me;Si-Gruppen

= Form von CO,-Profilen spricht fur eine stufenweise CO, Entwicklung bzw.
Desoption

4 Vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-"
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Einfluss von Wasser auf die SCR Aktivitat von
Cu/Al,0;-Si10,-Silylierten Katalysatoren

T = 200°C

70 + [trocken i
50 I mit5% H,0

i B trocken / 20 min i
50 + -
40 -
30+ -
20 + .
10+ :

Desaktivierungsgrad,

Regenerierungsgrad / %

— 1 Desaktivierungsgrad
100 | | Il Regenerierungsgrad i
80 |- .
60 .
40 .
20 -
0 (o) A 7% A 7%
oY Y ofY e
G‘)\P\ 2 N ,‘5\0 ? N ?\ ‘5\0 )L
\P2 (o} \P¥2 Y
oV L o P

* Me;-Siund Ph-Si-Gruppen erh6hen Stabilitat gegen Wasservergiftung

(vgl. Desaktivierungsgrad)

» Organo-Silyl-Gruppen verbessern die Regenerierbarkeit (vgl. Regenerierungsgrad)
= aber unterdricken drastisch die SCR-Aktivitat (vgl. Xyo)

4 Vol.-% O,, 500 ppm NO, 575 ppm NH;, GHSV = 30.000 h-"
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Eigene Ergebnisse

Aktivkohlebasierte Katalysatoren
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SCR-Aktivitat von CuO,-haltigen Katalysatoren
beladen auf Aktivkohle

PBS-AC Polymerbasierte (Blucher) Ager = 1410 m? g1,17 mas.-% Cu
AC: konventionelle AC (Gryfscand) Ager = 830 m?2 gt

100 I T I T I T I T I T I T I _<>_AC
—_— PBS-AC
75+ O
—0—17Cu/AC-RF
50 50 —4— 17Cu/PBS-AC
O
><Z —&—3Cu/AC-HNO,
25 L ] —4&A—17Cu/AC-RV
o—* |  —¥—17Cu/AC-US-Acetat
0 17Cu/AC-US-Nitrat
_ L -

100 150 200 250 300 350 400
Temperatur/°C

= AC und PBS-AC zeigen SCR-Aktivitat nur oberhalb von 250 °C

= CuO,-Katalysatoren (17 mas.-% Cu) beladen auf AC und PBS-AC besitzen vergleichbare
Aktivitat

= Cu-Beladung erhéht die SCR Aktivitat besonders in NT-Bereich

= Impragnierungsmethode (RF, RV, US und Cu-Precursorsalz) beeinflusst die Aktivitat

= Beladung von AC mit Cu-Oxiden fordert die N,O-Bildung (Y(N,O) ca. 4-8% bei 200 °C)

= beschleunigt destruktiven Abbau von Aktivkohle (besonders oberhalb von 300 °C)
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Vergiftung von 17Cu/PBS-AC Katalysator
durch Wasser beil 220°C

Zusatz von 4.5 vol.-% H,O

| I trocken [ in Gegenwart von Wasser |
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- X(NO) X(NH)  Y(N,0) S(NO,) X
2
reversible Vergiftung mit Wasser
vollstandige und schnelle Regenerierung nach ca.
S5 min
Konkurrenzadsorption von Wasser und Edukten: 0 o A i -
30000 40000 50000
c(H,0) >> ¢(NO), c(NH,) (vgl. 4.5 vol.-% und 500 ppm) Zeit/s
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Vergiftung von 17Cu/PBS-AC Katalysator
durch SO, und H,O bei 220°C

17Cu/PBS-AC
120 e l
100 HN:9 3 S )

~ ] 50 ppm SO,

4,5 vol.-% H,0
i 50 ppm SO,

Konzentration/ ppm

120 min

1 60 min 1 85 min 1 60min§

= irreversible Vergiftung mit SO, (nur geringfugige Regenerierung nach 20 min)
= zusammenwirkender Effekt bei simultaner Vergiftung mit SO, in Gegenwart von
Wasserdampf

= Kkeine vollstandige Regenerierung nach simultaner Vergiftung
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Wasser-Vergiftung von CuO, haltigen Katalysatoren
beladenen auf Alumina und Aktivkohle
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AC und PBS-AC basierte CuO, Katalysatoren zeigen mehr Wasserresistenz als Al,O5-basierte
17 Cu/PBS-AC -Katalysator besitz nur um ca. 1% h6here Resistenz als 17 Cu/AC

Dotierung von Cu/Al,O, mit SiO, nur um ca. 6% erhoht die H,0-Wasserresistenz

Dotierung von Cu/Al,O, mit MgO setzt die Wasserresistenz herab
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Zusammenfassung und Ausblick
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Zusammenfassung

binare Mn-, Cu- bzw. Fe-Mischoxid-Systeme haben teilweise hohere SCR-
Aktivitat bei NT und erhohen gleichzeitig die N,O-Bildung

Zunahme NO-Umsatz besonders im NT-Bereich durch FeO, und CuO,
Beladung, jedoch gleichzeitige Zunahme der N,O-Bildung im NT-Bereich mit
steigender Temperatur

N,O-Bildung fur Mn/TiO,-basierte Katalysatoren konnte durch Modifikationen
reduziert werden

Beladung von Mn/TiO, mit SiO, unterdruckt die N,O-Bildung und stabilisiert
SCR-aktive Spezies (Mn"*1) auf Katalysatoroberflache

Silylierung mit Me;Si und PhSi verbessert die \WWasserresistenz bzw.
Desaktivierungsgrad, verringert jedoch die SCR Aktivitat

SCR Aktivitat von Cu-haltiger AC bei 160-180 °C ist um ca. 20-30% niedriger
als von Mn/TiO,-SiO, und Mn/Al,O,-SiO,, oberhalb von 250 °C tritt ein
destruktiver Abbau von AK-Gerust auf
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Ausblick

= Untersuchung der Mischoxide: MnO,-CeO, und MnO,-CuQO,-CeO,

= Einfluss von CeO,-Beladung des Tragermaterials TiO,-SiO, (7%)

= Untersuchungen zu Aktivkohle-basierten Katalysatoren:
Verschiedene AK als Trager mit CeO,, MnO,, FeO,-Beladung

= Langzeituntersuchungen des Einflusses von SO, und Wasserdampf-
Vergiftung (synthetische Alterung: hydrothermale Behandlung,
Beladung mit Sulfaten/Hydrogensulfaten (NH,, UMO)

= Erhalt der Aktivitat vs. Vergiftungs-Resistenz, Regenerierbarkeit
Leaching-Stabilitat
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