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1. BEVEZETES ES CELKITUZES

A kordierit kerdmidk igen népszeri anyagok, hiszen széles korben alkalmazhatoak a
tudomanyos vilag és az ipari szféra legkiilonbdzobb teriiletein, kdszonhetden kedvezo fizikai
¢s kémiai tulajdonsdgaiknak. Tovabba a keramiagyartds nyersanyagai természetes, ezaltal
konnyen és viszonylag olcson hozzaférhetd alapanyagok, amelyek segitségével hosszu
¢lettartamu, kornyezetbarat és koltséghatékony termékek gyarthatoak, hozzdjarulva ezzel a

jobb fenntarthatosaghoz.

Kutatémunkam els6 részében a szén-monoxid heterogén katalitikus oxidacidjanak vizsgalatat
tliztem ki célul, melyhez koltséghatékony és konnyen hozzaférhetd alapanyagokbdl sikeresen
allitottam eld kordierit-mullit tipust katalizdtorhordozot, majd a tovabbiakban meghatdroztam
az alkalmazott katalizator prekurzorok hordozora val6 optimalis felviteli modszerét.

Ezt kovetéen a nemesfémekhez képest koltséghatékonyabb és konnyebben hozzaférhetd
nemesfém mentes prekurzorok felhasznélasaval porformdju katalizatorsorozatot készitettem ¢€s
sikeresen kivalasztottam koziiliik a szén-monoxid oxidacidjdhoz legalkalmasabb katalizatort,
majd optimalizaltam a keramiahordozoéra felvitt katalizator prekurzor mennyiségét.

Célom volt tovabba, hogy a poralapt katalizatorok tanulmdnyozdsa utan kisérleteimet
kiterjesszem az ipar szdmara is haszndlhatdo kerdmia formatestek, mint katalizatorhordozok
tanulméanyozasara is.

formatesteket készitettem, melyeknek rendhagyd modon Pd(Il)-acetat prekurzorral valo
impregnalasukat kovetden szén-monoxid oxidacidos reakcidban meghatiaroztam a reakcid
szempontjabol optimalis geometridjat, majd ezt kovetden katalizatoragyas reaktorként
alkalmazva, kipufogdgaz 4talakitasi reakciokban vizsgaltam a CO és NOx csokkentési
hatékonysagukat.

Kisérleti munkdm elsé felének utols6 részeként sikeresen allitottam eld kiilonbdzo
morfolégiaja,  Co(Il)-nitrat  prekurzorral — impregnalt  kerdmiatéglakat,  szintén
katalizatorhordozoként valo felhasznalasra. Ezen munkafolyamat célja egy relevans ipari
résztvevd altal gyartott kandallok karosanyagkibocsatasanak csokkentése volt, melynek
eredményeképp az altalunk gyartott katalizatoros téglakkal ezen berendezések
kéarosanyagkibocsatasa megfelelt a 2022-ben hatalyba 1épett EU 2015/1185-6s rendeletében

szerepld hatérértékeknek.

Kutatomunkam madsodik felében szintén kordierit tipusu keramiakkal foglalkoztam, azonban

egy még koltséghatékonyabb eljarassal, ontéssel készitettem a kisérleti mintdimat. Kisérleteim
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fokuszaban mar nem a szén-monoxid, hanem a napjaink tudomanyos vilagénak szintén sok
fejtorést okozo szén-dioxid kertilt, hiszen a karbonsemlegesség felé vezeto utunk elején fontos,
hogy minél elébb legyenek olyan alkalmazott technologidk a birtokunkban, melyekkel
(egyelore még csak) kompenzalni tudjuk kornyezetiink szén-dioxid terhelését.

Kutatomunkam masodik felének f6 célja egy olyan kis sliriségli és ipari szempontbdl is
megfeleld paraméterekkel rendelkezd keramia elkészitése volt, melyet véaltozatos mdédon lehet
hasznositani ipari kornyezetben a karosanyagkibocsatas csokkentésére.

Ennek megvalositasa érdekében elsé 1épésként célul thztem ki egy tomegcsokkentett
kerdmiasorozat elkészitését, amit az egyik keramiaalapanyag korszeri, iireges alumino-
szilikatra valé kiilonb6z6 aranyu kicserésével sikeriilt elérnem.

Mindemellett bizonyitottam, hogy a keramia egyik alapanyagénak iireges alumino-szilikatra
val6 kicserélése kulcsszerepet jatszik a kerdmia siirliségének csokkentése mellett a szamomra
szintén fontos mechanikai paraméterek optimalis szinten tartasaban is.

Végezetiil célként tliztem ki a csokkentett stiriségli kerdmiamintak koziil a legalacsonyabb
térfogatsullyal rendelkezé minta szén-dioxid hidrogénezési reakciokban valod kiprobalasat,

valamint dsszehasonlitottam azt egy iparban jelenleg is haszndlatos kerdmiaval.

2. KISERLETI MODSZEREK ES ELJARASOK

A keramiahordozok eldallitasa kétféleképpen tortént munkdm soran, vakuum extrudalassal,
valamint gravitacios ontéssel. Utobbi eljaras soran kiilonbozo stirliségli keramidkat allitottam
eld, melyek kozott a kiilonbséget a masszakészités soran porusképzoként alkalmazott lireges
alumino-szilikat gdmbok eltéréd mennyisége jelentette.

A katalizatorok eldallitdsa sordn az extrudalassal készitett hordozok feliiletére minden esetben
nedves impregnalassal vittem fel a fém prekurzorokat, mig az Ontéssel készitett hordozok
esetében alkalmazott Na-Fe;O4 katalizatort koprecipitacios modszerrel allitottam elo.

Az extrudald masszabdl eldallitott mintak asvanytani tulajdonsagait rontgendiffraktometriaval
(XRD), mig a mikromorfologiai sajatossagait pasztazo elektronmikroszkoppal (SEM)
tanulmanyoztam. A mintdk heterogén katalitikus szén-monoxid oxidécids reakcidokban vald
hasznalhatosagat gazkromatografiaval (GC) hataroztam meg egy Hewlett Packard 5890 Series
IT gazkromatograf segitségével. Tovabba a pormintdkat a szén-monoxid oxidacids reakciok
el6tt és utan is elemanalitikai vizsgalatoknak vetettem ala (XPS), hogy informaciot szerezzek a

feliileti elemek oxidacids allapotarol.



Az extrudalassal késziilt hengeres formatestek impregnalasat kovetd kipufogdgaz atalakitasi
reakciokban a fiistgdzforras egy Honda GX390 tipusu négyiitemi dizelmotor volt, a kisérletek
soran hasznalt fiistgdzelemzdk pedig Testo 350 tipusu késziilékek voltak.

A szintén extrudalassal késziilt keramiatéglak impregnalasat kovetd fiistgaz atalakitasi

reakcidkban a filistgazforras egy Myra 17090021 tipust kandallé volt.

Az oOntéssel eloallitott keramiamintdk asvanytani tulajdonsagait és oxidos Osszetételét
rontgendiffraktometriaval (XRD) ¢és rontgenfluoreszcens spektrometria (XRF) segitségével
vizsgaltam meg a szintézisek sikerességének ellendrzése érdekében.

Ezt kovetden a keramidk linearis hoétagulasi egyiitthatéit (CLTE) egy Linseis L-75 tipust
dilatométer hasznalataval mértem meg 5 K/perces felfiitési sebesség alkalmazasaval, majd a
hajlitoszilardsdgukat minden esetben egy IGV AS-102 tipusi hdrompontos hajlitoszilardsag
mérdgéppel hatdroztam meg, ahol a mérés sordn az alatdmasztasi tavolsag 100 mm volt. A
keramia probatestek siiriiségét minden esetben az Archimédesz-mddszerrel mértem meg,
melynek soran meritési kozegként csapvizet hasznaltam.

A mintak hostabilitasat kisérletileg vizbemeritéses teszttel hatdroztam meg, melyhez 12 mm
vastag, 20 mm széles ¢és 120 mm hosszi keramiarudakat hasznaltam probatestként.
A mikromorfologiai sajatossagokat pasztazd elektronmikroszkoppal (SEM), mig a
keramiamintdk bels0 szerkezetét szamitdogépes tomografiai (u-CT) berendezéssel
tanulmanyoztam, melynek soran raldtdsom nyilt a mintdk porozitisara (teljes és nyitott) és
kapcsolodasi stirliségére (térhalosagara) is.

Végezetiil a katalitikus szén-dioxid hidrogénezési reakciokban valo aktivitasukat egy Agilent

7820A gazkromatograf segitségével vizsgaltam meg.

3. UJ TUDOMANYOS EREDMENYEK

T.1. A keramiahordozos nem nemesfém tartalmu katalizatorok szintézise soran az
impregnalas és hokezelés sorrendje, valamint az alkalmazott atmenetifém anyagi
mindésége és mennyisége egyarant befolyasolja a Kkatalizator szén-monoxid
oxidacidjanak aktivitasat.

1.1. Az impregndlds és hdkezelés sorrendjének kitiintetett hatasa van a szintézis soran a
katalizator heterogén katalitikus aktivitasara. Gazkromatografias vizsgalatokkal
bizonyitottam, hogy amig az impregnalasi folyamat utdn 1473 K-en kiégetett katalizator

aktivitdisa maximum 52%-os konverziét képes produkalni és tartosan magas

hémérsékleten tovabbi konverzidcsokkenést mutat, addig az 1473 K-en kiégetett
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1.2.

1.3.

T. 2.

2.1

2.2.

T. 3.

3.1.

keramiahordozora utélagosan felvitt prekurzorbol késziilt katalizator aktivitdsa mar 473
K-en is 92%-o0s volt, rdaddsul ez a minta tartésan magas hémérsékleten is megorizte

katalitikus aktivitasat.

A szén-monoxid oxidacids reakcid soran a keramiahordozos, nemesfém mentes
katalizatorok aktivitdsa szempontjabol kulcsfontossdgi volt az atmenetifém
anyagmindsége. Gazkromatografias vizsgalatokkal igazoltam, hogy az altalam kiprébalt
hatféle nemesfém mentes prekurzor koziil a kobalt-nitrat felhasznalasaval késziilt

katalizator volt a leghatékonyabb.

Sikeresen optimalizaltam a keramiahordozora felvitt Co(Il)-nitrat prekurzor mennyiségét.
Ennek eredményeképp a gazkromatografias vizsgalatok alapjan a katalizdtorhordozo

tomegére vonatkoztatva a 0,5 w% Co(Il) mennyiséget taldltam a legmegfelelobbnek.

Az altalam Kkifejlesztett keramia alkalmas Kkatalizatorhordozé formatestek
gyartasara, melyekre a megfelelé6 fém-prekurzort impregnalva egy olcsé és az ipar

szamara is konnyedén alkalmazhato katalizatort kaphatunk.

A kiilonb6z6 morfologidju hengeres formatestek Pd(II)-prekurzorral valdé impregnalasat
kovetd katalizatoragyként valdo alkalmazasuk sordan mechanikailag és kémiailag is
stabilak voltak szén-monoxid oxidacios és kipufogdgdz atalakitasi reakcidkban egyarant.
Gazkromatografids mérésekkel kimutattam, hogy a 4 lyukas hengeres formatest azonos
koriilmények kozott hasonld katalitikus aktivitasra képes, mint a nehezebb, lyuk nélkiili

formatest, igy a kisebb anyagfelhasznalas altal sokkal koltséghatékonyabb megoldas.

A keramiatégla formatestek Co(Il)-prekurzorral valé impregnalasukat kovetden,
katalitikus kandallobetétként valod alkalmazasuk soran mechanikailag és kémiailag is
stabilak maradtak a fiistgdzatalakitasi reakciokban. Akkreditalt laboratoriumi mérésekkel
bizonyitottam, hogy a keramiatéglakbol késziilt katalizatorok képesek a 2022-t61 hatalyos
EU 2015/1185 rendeletben szerepld kibocsatasi hatarértékek ald csokkenteni a fiistgaz
CO (< 1500 mg/Nm?) és NOx (< 200 mg/Nm?®) koncentraciojat is.

Az altalam eldallitott kis stiriiségii keramia kivalo mechanikai és hétani
paraméterekkel rendelkezik, mindemellett katalizatorhordozoként is jol funkcional

szén-dioxid hidrogénezési reakciokban.

Sikeresen kidolgoztam egy eljarast, melynek segitségével olyan nagy porozitast és kis

striségli kordierit tipusu keramiat allitottam eld, amely mechanikai szilardsagat a
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3.2.

3.3.

nagyfoku konnyités hatasadra sem veszitette el. Micro-CT-s vizsgalatokkal, valamint
harompontos hajlitoszilardsagméréssel és Archimédesz-elven alapul6 stirliségméréssel is
bizonyitottam, hogy amig egy 2,00 g/cm® siirliségii, iparban hasznilatos keramia
hajlitoszilardsaga atlagosan 23,69 MPa, addig az altalam létrehozott 1,40 g/cm? stiriségii
kerdmia hajlitdszilardsaga atlagosan 20,17 MPa volt. Tehat sikeriilt a stirliséget 30%-kal

csokkentenem, mig a mechanikai szildrdsag csupan 14,85%-kal csokkent.

Az éltalam kifejlesztett kis stirliségti keramia hétani paraméterei jobbak, mint az ipari
megfeleldjének tulajdonsagai. Egy 10 ciklusbol allo, kozel 500 K mértékii, hirtelen
hémérsékletvaltozassal jard6 holokésallosag teszttel, valamint hajlitoszilardsag
mérésekkel és dilatometrids vizsgalatokkal bizonyitottam, hogy amig a 2,00 g/cm?
strliségli referencia keramia hdsokk hatdsara kialakulé mechanikai szilardsag
degradacioja 54,70%, addig az altalam kifejlesztett keramia eseténben ugyanez az érték
csak 48,90%. Tovabba a kis stirliségli kerdmia 873 K-en mért 2,26:10°° K '-es linearis
hétagulasi egyiitthatdja 8,50%-kal alacsonyabb, mint a referencia keramia ugyanezen a
hémérsékleten mért 2,47-10° K '-es linearis hdtagulasi egyiitthatdja, ami szintén a kis
stirliségli keramia jobb holokésallosagat bizonyitja.

Az iireges alumino-szilikat gémbok felhasznalasaval eléallitott, 1,40 g/cm?

stiriiségl
keramiahordozoval késziilt katalizator 50 bar nyomason, 613 K hémérsékleten és 10 w%
Na-Fe;04 tartalom mellett hasonl6 katalitikus aktivitassal rendelkezik, mint az iparban
hasznalatos 2,00 g/cm® siirliségli megfeleldje. Gazkromatografids vizsgalatokkal

igazoltam, hogy a fentebb emlitett reakciokoriilmények kozott a 2,00 g/cm?

stirliségii
kerdmiahordozdval a katalizator CO» konverzidja 56% és az egységnyi vasmennyiségre
vonatkoztatott CO, fogyasi ardanya 1363 nmol/gNa-re304)'s. Ezzel szemben a kis slirliségii
keramiahordozoval hasznalt katalizdtor CO; konverzidja 53% ¢és az egységnyi
vasmennyiségre vonatkoztatott CO» fogyasi aranya 1302 nmol/gmna-re3041's, de stirlisége

30%-kal kisebb, mint a masik keramiahordozdval késziilt katalizatoré.

4. AZ EREDMENYEK HASZNOSITHATOSAGA

A doktori kutatdsom soran a levegémindség javitdsat eldsegitd ¢és mindemellett

koltséghatékony ipari mindségli keramidk eldallitasaval és korunk igényeinek megfeleld

alkalmazasi teriiletekre val6 optimalizalasaval foglalkoztam. Az itt bemutatott eredményekkel

¢és hasznosithatosagukra tett javaslatokkal reményeim szerint hozzdjarulhatok ezen teriilet



tovabbi fejlédéséhez, kijeldlve ezzel az utat jomagam ¢€s természetesen a téma irant érdeklédést

mutato jovobeli kutatok szamadra is.

A kutatasom els részében végzett munkam eredményei alapjan sikeresen fejlesztettem ki olyan
konnyen hozzéaférhetd alapanyagokbdl -eldallithatd, nem nemesfém tartalmti, poralapt
katalizatort, melynek a kerdmiahordoz6 tdmegére vonatkoztatott optimalis fémtartalmat is
sikeriilt kisérleti titon bizonyitanom, elsdként a szakirodalomban.

Az extrudald eljarassal készitett hengeres formatestek katalizatorhordozoként jo eséllyel
hasznalhatok a jovOben belsdégésii motorok katalizatoragyaként, koszonhetéen kivalo
mechanikai szilardsdguknak és katalitikus aktivitasuknak, melyet a szén-monoxid oxidécios és
NOx csokkentési reakciok soran nyujtottak.

Az extrudalo eljarassal készitett keramiatéglak katalizatorhordozoként jo eséllyel hasznalhatok
a jovoben vegyestiizelésli flitétestekben katalitikus kandallobetétként vagy fiistterelként.
Mindezt arra alapozom, hogy egy relevans ipari résztvevo tlizeléstechnikai laboratériumaban
végzett tesztelés soran az egyik nemesfémmentes katalizatorréteggel bevont keramiatégla
rendkiviil jol teljesitett a tesztberendezésben keletkezd fiistgdz CO és NOx tartalmanak
katalitikus atalakitasa soran. Tovabbi eldnye a katalizatoros téglaknak, hogy fiistterel6ként vagy
kandallobetétként alkalmazva Oket, méretiik, formakialakitasuk és poziciojuk koénnyen
optimalizalhatdé mindenféle tipusu vegyestiizelésti késziilékre anélkiil, hogy a berendezés
konstrukciojat komolyabban 4t kellene alakitani. Végiil, de nem utolsésorban, mivel a
katalitikus keramiabetétek optimalis pozicidja a hdmérsékleti viszonyok és a keletkezd fiistgaz
miatt a tliztérben van, ezért cseréjiik konnyedén Ilehetséges, rdadasul csere esetén a
keramiabetéteket regenerdlni is lehet, igy nem kell 6ket véglegesen kidobni, ami megnoveli
életciklusukat, ezaltal csokkentve a karbonlabnyomot.

Az akkreditalt hdtechnikai laboratoriumban végzett eddigi mérések eredményei olyannyira
biztatdak, hogy a téglak tovabbi optimalizalasa, valamint egy alapos piackutatds utan akar a
sorozatgyartasuk is megvalosulhat a jovOben, éppen ezért tanszEkiinkon jelenleg is folynak

kisérletek ezekkel az anyagokkal.

A kutatdsom masodik részében végzett munkam eredményei alapjan az altalam kidolgozott kis
stiriségli  keramia jol funkciondlt szén-dioxid hidrogénezési reakciokban, mint
katalizatorhordozo. Eppen ezért alkalmas lehet konnyii, de mechanikailag tarts
katalizatorhordozoként vald felhasznalasokra, melyet olyan helyeken lehet hasznositani, ahol a

kis tomeg mellett szamit a relative nagy mechanikai szilardsag is. Ilyen alternativ felhasznalési



cél lehet példaul a Fischer-Tropsch szintézist alkalmazé kiilonb6z6 kordierit vazas, forgo
toltottagyas reaktorok piaca.

Az éltalam kifejlesztett kis stirliségli keramia, koszonhetdéen remek mechanikai szilardsaganak,
jo hosokkallosaganak ¢és relative alacsony linedris hdtadgulasi egyiitthatdjanak, remekiil
hasznosithatdo lehet a keramiaipar, azon beliil a tizalldo égetési segédeszkozoket gyartod
gyaregységek szamara is. Az égetési segédeszkdzok funkcidjukat tekintve olyan tiizallo
keramidk, melyek foképp egyéb keramiaipari résztvevok, példaul a tetOcserépgyarak sajat
termékeinek hokezeléséhez nytjtanak segitséget. Emiatt az idealis égetési segédeszkdz szamos
kivanalomnak kell, hogy megfeleljen. Ilyen példaul a megfeleld mechanikai szilardsag, ami
azért sziikséges, hogy a cserépgyarakban mikodé automatizalt rakdgépek ne tudjak konnyen
eltorni a segédeszkozt. Szintén fontos kritérium a hdsokkallosag, ami a cserepek égetése soran
a viszonylag gyors ¢és ciklikus felfiités és lehiités hatdsara fellépd hofesziiltség kovetkeztében
bekovetkezd repedés/torés ellen nyujt védelmet. Napjainkban ezen piaci résztvevoknek meg
kell kiizdenilik a folyamatosan novekvd energiaarakkal és a folyamatosan csokkend COo-
kibocsatasi kvotakkal is, mely problémakra a kis stiriiségli keramia szintén megoldast nytjthat
a kemencékbe keriil égetési holttomeg csokkentésével.

Az altalam kifejlesztett keramia jo eséllyel megfelelhet az 6sszes fentebb emlitett kritériumnak,
ugyanis mechanikai szildrdsaga kozel megegyezik egy, az iparban napjainkban is hasznalatos
keramiaéval, mikdzben hdsokkallosaga jobb ¢€s linedris hotagulasi koefficiense alacsonyabb.
Mindemellett stirlisége (térfogatsulya) kozel 30%-kal alacsonyabb, aminek koszonhetden
kevesebb energiat igényel a (segédeszkozként igazabdl csak holttehernek szamito) felfiitése,
ami ezaltal kozvetleniil az alacsonyabb CO»-kibocsatast is maga utan vonja. Tovabba mivel
hdsokkallosaga jobb, mint ipari megfeleléjének, igy egy gyorsabb hdkezelési (felfiitési-
lehiitési) ciklus is kidolgozhatd lenne esetleges hasznalatuk sordn, amivel még

gazdasagosabban és gyorsabban lehet kiégetni a segédeszkdzre helyezett egyéb keramidkat.

A kutatadsi eredményeim altal tobbet megtudhattunk a kordierit-mullit tipusu keramiak
felhasznalasi lehetdségeivel kapcsolatban, amely gazdasdgosabb és egyben kornyezetbaratabb
katalizatorhordozok és égetési segédeszkozok lehetdségét feltételezi. Ezen technologiai
ujitasok reményeim szerint a jovoben képesek lehetnek szerepet vallalni levegdmindségiink

javitasaban a karbonsemlegesség felé vezetd utunk elején.
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