
Íåéòðàëèçàöèÿ îêñèäîâ àçîòà â âûõëîïíûõ ãàçàõ

äèçåëüíûõ äâèãàòåëåé è áåíçèíîâûõ, ðàáîòàþùèõ íà

îáåäíåííûõ òîïëèâíûõ ñìåñÿõ, ñ âûñîêèì ñîäåðæà-

íèåì êèñëîðîäà ÿâëÿåòñÿ âàæíîé ïðîáëåìîé ýêîëî-

ãè÷åñêîãî êàòàëèçà [1, 2]. Äëÿ ñåëåêòèâíîãî êàòà-

ëèòè÷åñêîãî âîññòàíîâëåíèÿ (ÑÊÂ) îêñèäîâ àçîòà
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, êîòîðûå ÿâëÿþòñÿ ïðîäóê-

òàìè íåïîëíîãî ñãîðàíèÿ òîïëèâà, øèðîêî èññëå-

äóþòñÿ ñåðåáðÿíî-àëþìîîêñèäíûå êàòàëèçàòîðû

[3—6]. Â ðàáîòàõ [7—9] ïîêàçàíà ýôôåêòèâíîñòü

áëî÷íûõ êàòàëèçàòîðîâ ñîòîâîé ñòðóêòóðû Ag/Al
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êîðäèåðèò â ïðîöåññå ÑÊÂ NO ýòàíîëîì è áóòà-

íîëîì, êîòîðûå ìîãóò áûòü êîìïîíåíòàìè ìîòîðíîãî

òîïëèâà; îïðåäåëåíî âëèÿíèå ñîñòàâà êàòàëèçàòîðîâ

íà èõ àêòèâíîñòü.

Â íàñòîÿùåé ðàáîòå èçó÷åíà ðîëü ñåðåáðà â ñîñòàâå

ñòðóêòóðèðîâàííûõ êàòàëèçàòîðîâ Ag/Al
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/êîðäèå-

ðèò â ïðîöåññå ÑÊÂ NO ïðîïàíîì è îêòàíîì, ò. å. â

ðåàêöèîííûõ ñìåñÿõ, áëèçêèõ ïî ñîñòàâó ê ðåàëüíûì

âûõëîïíûì ãàçàì.

Îáðàçöû ñåðåáðÿíî-àëþìîîêñèäíûõ êàòàëèçàòî-

ðîâ, íàíåñåííûõ íà ñòðóêòóðèðîâàííûé íîñèòåëü èç

êîðäèåðèòà, ãîòîâèëè ïî ðàçðàáîòàííîé ìåòîäèêå [7,

8], â ñîîòâåòñòâèè ñ êîòîðîé îïòèìàëüíàÿ êîíöåíò-

ðàöèÿ Al
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ñîñòàâëÿåò 45—50 % ìàñ. Ïðèãîòîâ-

ëåííûå êàòàëèçàòîðû Ag/Al
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/êîðäèåðèò ñîäåðæàëè

0,1; 0,3; 0,5 è 1,0 % ìàñ. ñåðåáðà è 46 % ìàñ. îêñèäà

àëþìèíèÿ.

Êàòàëèòè÷åñêóþ àêòèâíîñòü îáðàçöîâ â ðåàêöèè

ñåëåêòèâíîãî âîññòàíîâëåíèÿ NO ïðîïàíîì è îêòà-

íîì õàðàêòåðèçîâàëè êîíâåðñèåé NO äî N
2
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Ôðàãìåíò áëîêà êàòàëèçàòîðà (äèàìåòð 8 ìì, âûñîòà

5 ìì) çàãðóæàëè â ïðîòî÷íûé êâàðöåâûé ðåàêòîð.

Èññëåäîâàíèÿ ïðîâîäèëè ñ ãàçîâîé ñìåñüþ ñîñòàâà
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ïðèñóòñòâèè ïàðîâ âîäû (2,0 % îá.). Àíàëèç NO ïðî-

âîäèëè ñ ïîìîùüþ ãàçîàíàëèçàòîðà ñ õåìèëþìèíå-

ñöåíòíûì äåòåêòîðîì, äðóãèõ ðåàêòàíòîâ — õðîìà-

òîãðàôè÷åñêè (ÄÒÏ).

Äëÿ èçó÷åíèÿ êèñëîòíûõ ñâîéñòâ àêòèâíîé ôàçû

êàòàëèçàòîðîâ ìåòîäîì ÈÊ-ñïåêòðîñêîïèè ñ èñïîëü-

çîâàíèåì ïèðèäèíà â êà÷åñòâå ìîëåêóëÿðíîãî çîíäà

áûëè ïðèãîòîâëåíû îáðàçöû Ag/Al
2
O

3
ïî àíàëî-

ãè÷íîé ìåòîäèêå [7, 8], êîòîðûå ñîäåðæàëè 0,2; 0,6 è

1,2 % ìàñ. Ag, ÷òî áëèçêî ïî ñîîòíîøåíèþ êîìïî-

íåíòîâ ê àêòèâíîé ôàçå èññëåäóåìûõ ñòðóêòóðè-

ðîâàííûõ êàòàëèçàòîðîâ. Îáðàçöû â âèäå òàáëåòîê

ïîäâåðãàëè ïðåäâàðèòåëüíîé òåðìîâàêóóìíîé îáðà-

áîòêå ïðè 400 °Ñ â òå÷åíèå 1 ÷, ïîñëå ÷åãî ðåãè-

ñòðèðîâàëè ôîíîâûé ÈÊ-ñïåêòð ïðè êîìíàòíîé

òåìïåðàòóðå íà ñïåêòðîìåòðå Spectrum One («Perkin

Elmer»). Ïèðèäèí ñîðáèðîâàëè ïðè 50 °Ñ â òå÷åíèå

15 ìèí. Ôèçè÷åñêè àäñîðáèðîâàííûé ïèðèäèí óäà-

ëÿëè âàêóóìèðîâàíèåì ïðè ýòîé æå òåìïåðàòóðå.

ÈÊ-ñïåêòðû ðåãèñòðèðîâàëè ïðè êîìíàòíîé òåìïå-
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Êëþ÷åâûå ñëîâà: ñåëåêòèâíîå êàòàëèòè÷åñêîå âîññòàíîâëåíèå NO, ïðîïàí, îêòàí, Ag/Al
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ñîäåðæàíèå ñåðåáðà.



ðàòóðå ïîñëå äåñîðáöèè ïèðèäèíà ñ âàêóóìèðî-

âàíèåì ïðè 150, 250 è 350 °Ñ.

Çàâèñèìîñòè êîíâåðñèè NO îò òåìïåðàòóðû äëÿ

èññëåäîâàííûõ êàòàëèçàòîðîâ Ag/Al
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îïèñûâàþòñÿ òèïè÷íûìè äëÿ ïðîöåññà ÑÊÂ êóïîëî-

îáðàçíûìè êðèâûìè (ðèñ. 1, à, â), ñíèæåíèå ïðåâðà-

ùåíèÿ NO ïðè îïðåäåëåííûõ òåìïåðàòóðàõ îáó-

ñëîâëåíî óâåëè÷åíèåì ñêîðîñòè ðåàêöèè ãëóáîêîãî

îêèñëåíèÿ àëêàíà êèñëîðîäîì (áåç åãî ó÷àñòèÿ â

ïðîöåññå âîññòàíîâëåíèÿ ìîíîîêñèäà àçîòà). Óâåëè-

÷åíèå êîíöåíòðàöèè ñåðåáðà îò 0,1 äî 0,3 % ìàñ. â

ñîñòàâå êàòàëèçàòîðîâ ïðèâîäèò ê ïîíèæåíèþ

òåìïåðàòóðû äîñòèãíóòîé êîíâåðñèè NO (70 %) íà

35 °Ñ (ñ 530 äî 495 °Ñ) â ïðîöåññå ÑÊÂ NO ïðîïàíîì.

Ïðè ïîâûøåíèè ñîäåðæàíèÿ Ag äî 0,5 % ìàñ. íàáëþ-

äàåòñÿ óìåíüøåíèå êîíâåðñèè NO äî 59 % ïðè

460 °Ñ; ïðè ñîäåðæàíèè ñåðåáðà 1,0 % ìàñ. ïðîèñ-

õîäèò äàëüíåéøåå ñíèæåíèå àêòèâíîñòè êàòàëè-

çàòîðà (30 % êîíâåðñèÿ NO ïðè 490 °Ñ). Â ïðîöåññå

ÑÊÂ ïðîïàíîì íàèáîëüøèå çíà÷åíèÿ êîíâåðñèè NO

äîñòèãàþòñÿ ïðè ñîäåðæàíèè ñåðåáðà 0,3 % ìàñ. â

ñîñòàâå êàòàëèçàòîðîâ Ag/46 %Al
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ðèñ. 1, á ïðèâåäåíû òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè

êîíâåðñèè ïðîïàíà â ïðîöåññå ÑÊÂ NO äî îêñèäîâ

óãëåðîäà — �(ÑÎ
2

+ ÑÎ) è ÑÎ. Êàê âèäíî, ñ óâå-
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+ ÑÎ) ïðè îäíîâðåìåííîì

óìåíüøåíèè êîëè÷åñòâà ÑÎ â ïðîäóêòàõ ðåàêöèè.

Â ïðîöåññå ÑÊÂ NO îêòàíîì (ðèñ. 1, â) íà-

áëþäàåòñÿ ïîäîáíàÿ çàâèñèìîñòü àêòèâíîñòè êàòàëè-

çàòîðîâ îò ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà, ïðè ýòîì òåìïåðà-

òóðû íà÷àëà âîññòàíîâëåíèÿ è äîñòèæåíèÿ âûñîêèõ

êîíâåðñèé NO íèæå íà 80—100 �Ñ. Òàê, íà íàèáîëåå

àêòèâíîì êàòàëèçàòîðå, ñîäåðæàùåì 0,5 % ìàñ. ñå-

ðåáðà, êîíâåðñèÿ NO â N
2

äîñòèãàåò 66 % â èíòåðâàëå

òåìïåðàòóð 350—370 �Ñ. Èçâåñòíî, ÷òî òåïëîòà àä-

ñîðáöèè íîðìàëüíûõ àëêàíîâ âîçðàñòàåò ñ óâåëè-

÷åíèåì ÷èñëà àòîìîâ óãëåðîäà â ìîëåêóëå [10, 11],

ïîýòîìó âîññòàíîâëåíèå NO îêòàíîì ïðè áîëåå

íèçêèõ òåìïåðàòóðàõ ìîæåò áûòü îáóñëîâëåíî ìåíü-
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óãëåðîäíîé öåïè ìîëåêóëû â ðÿäó íîðìàëüíûõ àëêà-

íîâ [12]. Ïîäòâåðæäåíèåì ýòîãî ÿâëÿåòñÿ ðàçëè÷èå

òåìïåðàòóð îêèñëåíèÿ îêòàíà è ïðîïàíà äî ÑÎ è ÑÎ
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ïðèñóòñòâèè êàòàëèçàòîðà 0,5 %Ag/46 %Al
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äèåðèò (ïðè 50 % êîíâåðñèè NO (ðèñ. 1, êðèâàÿ 3)).

Ýòî ìîæåò ñâèäåòåëüñòâîâàòü î òîì, ÷òî ëèìèòè-

ðóþùàÿ ñòàäèÿ ïðîöåññà âêëþ÷àåò ñòàäèþ àêòèâàöèè

âîññòàíîâèòåëÿ ïóòåì ðàçðûâà ñâÿçè C
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ïðîöåññå ÑÊÂ íà êàòàëèçàòîðàõ Ag/46 %Al
2
O

3
/êîð-

äèåðèò ñ ðàçíûì ñîäåðæàíèåì ñåðåáðà ïðè òåì-
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Ðèñ. 1. Òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè êîíâåðñèè NÎ è ÑnÍm â ïðîöåññå ÑÊÂ ïðîïàíîì (à, á) è îêòàíîì (â, ã) íà êàòàëèçàòîðàõ

Ag/46 %Àl2O3/êîðäèåðèò ñ ñîäåðæàíèåì ñåðåáðà 0,1 (1), 0,3 (2), 0,5 (3) è 1,0 % ìàñ. (4) (* — êîíâåðñèÿ âîññòàíîâèòåëÿ äî ÑÎ).



ïåðàòóðå ìàêñèìàëüíî äîñòèãíóòîé êîíâåðñèè

(495 °Ñ ïðè âîññòàíîâëåíèè ïðîïàíîì, 360 °Ñ — îê-

òàíîì). Êàê âèäíî, àêòèâíîñòü êàòàëèçàòîðîâ âîç-

ðàñòàåò ïðè óâåëè÷åíèè êîíöåíòðàöèè ñåðåáðà îò 0,1

äî 0,3 % ìàñ. (â ñëó÷àå Ñ
3
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8
) è äî 0,5 % ìàñ. (â ñëó÷àå
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), à çàòåì óáûâàåò. Àêòèâíîñòü êàòàëèçàòîðîâ â

çàâèñèìîñòè îò ñîäåðæàíèÿ Ag â ïðîöåññå ÑÊÂ NO

ïðîïàíîì óìåíüøàåòñÿ â ðÿäó 0,3 % > 0,1 % > 0,5 % >

1,0 %, îêòàíîì — 0,5 % > 0,3 % > 0,1 % > 1,0 %.

Ýêñòðåìàëüíàÿ çàâèñèìîñòü àêòèâíîñòè êàòàëèçà-

òîðîâ îò ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà ìîæåò áûòü îáóñëîâ-

ëåíà åãî ïðèñóòñòâèåì â ðàçëè÷íûõ ôîðìàõ — èçî-

ëèðîâàííûå êàòèîíû Ag
+
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íàíî÷àñòèöû ìåòàëëè÷åñêîãî ñåðåáðà Ag
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[8, 9] ïîêàçàíî, ÷òî ñ ïîâûøåíèåì ñîäåðæàíèÿ

ñåðåáðà â ñîñòàâå êàòàëèçàòîðîâ (0,1—2,0 %)Ag/

(45—48 %)Al
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/êîðäèåðèò îáðàçóþòñÿ êëàñòåðû

áîëüøåãî ðàçìåðà è óâåëè÷èâàåòñÿ äîëÿ ìåòàëëè-

÷åñêèõ íàíî÷àñòèö. Ïîýòîìó ñíèæåíèå ÑÊÂ-àêòèâ-

íîñòè êàòàëèçàòîðîâ Ag/46 %Al
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/êîðäèåðèò ïðè

óâåëè÷åíèè ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà äî 1,0 % ìàñ. êàê â

ñëó÷àå âîññòàíîâëåíèÿ NO ïðîïàíîì (óìåíüøåíèå

ìàêñèìàëüíîé êîíâåðñèè NO îò 70 äî 30 %), òàê è â

ñëó÷àå âîññòàíîâëåíèÿ NO îêòàíîì (îò 67 äî 45 %)

ìîæíî îáúÿñíèòü ïðîòåêàíèåì ðåàêöèè ãëóáîêîãî

îêèñëåíèÿ àëêàíà êèñëîðîäîì íà ìåòàëëè÷åñêèõ

íàíî÷àñòèöàõ Ag
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ïðàêòè÷åñêè áåç ó÷àñòèÿ óãëåâî-

äîðîäà â ïðîöåññå âîññòàíîâëåíèÿ NO.

Äëÿ îöåíêè êèñëîòíûõ õàðàêòåðèñòèê ïîâåðõ-

íîñòè ñåðåáðÿíî-àëþìîîêñèäíûõ êàòàëèçàòîðîâ ñ

ðàçëè÷íûì ñîäåðæàíèåì Ag îáðàçöû èçó÷åíû

ìåòîäîì ÈÊ-ñïåêòðîñêîïèè ñ èñïîëüçîâàíèåì ìîëå-

êóëû-çîíäà ïèðèäèíà. Â ÈÊ-ñïåêòðàõ (ðèñ. 2) ðàçëè-

÷èìû ïîëîñû, ñîîòâåòñòâóþùèå ïèðèäèíó, êîîðäèíà-

öèîííî ñâÿçàííîìó (1625, 1615, 1456 è 1450 ñì
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) ñ

ïîâåðõíîñòíûìè êèñëîòíûìè öåíòðàìè Ëüþèñà [13].

Ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ ïðè 1456 è 1625 ñì
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îòâå÷àþò

ËÊÖ, îáðàçîâàííûì ñ ó÷àñòèåì êàòèîíîâ Ag
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è çàðÿ-

æåííûõ íàíîêëàñòåðîâ ñåðåáðà (Ag
n

��
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íîñòè îêñèäà àëþìèíèÿ [9, 14]. Ìàëîèíòåíñèâíàÿ

ïîëîñà (1491 ñì
–1

) ìîæåò áûòü îòíåñåíà êàê ê

êîîðäèíàöèîííî ñâÿçàííîìó ïèðèäèíó, òàê è ê èîíàì

ïèðèäèíèÿ [13]. Ïðè óâåëè÷åíèè ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà

â êàòàëèçàòîðå îò 0,2 äî 0,6 % ìàñ. (ðèñ. 2, à, á) èí-

òåãðàëüíàÿ èíòåíñèâíîñòü ïîëîñ â ÈÊ-ñïåêòðàõ

óâåëè÷èâàåòñÿ âäâîå, ïðè äàëüíåéøåì ðîñòå ñîäåð-

æàíèÿ Ag äî 1,2 % ìàñ. óâåëè÷èâàåòñÿ íåçíà÷èòåëüíî

(ðèñ. 2, â). Ýòî îáóñëîâëåíî òåì, ÷òî ïðè ïîâûøåíèè

ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà â êàòàëèçàòîðå îò 0,6 äî

1,2 % ìàñ. îáðàçóþòñÿ êëàñòåðû áîëüøåãî ðàçìåðà è

íàíî÷àñòèöû ìåòàëëè÷åñêîãî ñåðåáðà [8], ïîýòîìó

êîëè÷åñòâî Ag-ñîäåðæàùèõ ËÊÖ ïðàêòè÷åñêè íå

èçìåíÿåòñÿ.

Â ïðîöåññå êàòàëèçà íà êëàñòåðàõ è íàíî÷àñòèöàõ

ñåðåáðà ïðîèñõîäèò õåìîñîðáöèÿ êèñëîðîäà ñ îáðà-

çîâàíèåì ñèëüíîãî ïîâåðõíîñòíîãî îñíîâàíèÿ [15].

Äðóãèìè ñëîâàìè, íà îêèñëåííîé ïîâåðõíîñòè

ñåðåáðà ïðèñóòñòâóåò ñîïðÿæåííàÿ êèñëîòíî-îñíîâ-

íàÿ ïàðà Ëüþèñà (Ag
�+
�Ag

�+
—O

2�–
), íà êîòîðîé

ïðîèñõîäèò ïàðöèàëüíîå îêèñëåíèå óãëåâîäîðîäíîãî

âîññòàíîâèòåëÿ ñ îáðàçîâàíèåì ïîâåðõíîñòíûõ îêñè-

ãåíàòîâ (åíîëÿò- è àöåòàò-èîíîâ) [9, 16]. Ìîëåêóëû

NO ìîãóò àäñîðáèðîâàòüñÿ êàê íà Ag-ñîäåðæàùèõ

ËÊÖ, òàê è íà êîîðäèíàöèîííî-íåíàñûùåííûõ

àòîìàõ àëþìèíèÿ ñ îáðàçîâàíèåì íèòðàòíûõ àääóê-

òîâ [17]. Àäñîðáèðîâàííûå íà ñåðåáðîñîäåðæàùèõ

ËÊÖ îêñèãåíàòû âçàèìîäåéñòâóþò ñ íèòðàòíûìè

àääóêòàìè, îáðàçóÿ ïðîìåæóòî÷íûå íèòðîîðãàíè-

÷åñêèå ñîåäèíåíèÿ (R—NO
õ
).
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Âëèÿíèå ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà â ñîñòàâå êàòàëèçàòîðîâ

Ag/46 %Al2O3/êîðäèåðèò íà èõ àêòèâíîñòü â ïðîöåññå

ñåëåêòèâíîãî âîññòàíîâëåíèÿ NO (0,05 % îá. NO +

0,2 % îá. ÍC1 + 10,0 % îá. Î2 + 2,0 % îá. Í2Î â Íå,

48000 ÷
–1

)

Ñîäåðæàíèå Ag,

% ìàñ.

Êîíâåðñèÿ NO â ÑÊÂ, %

ïðîïàíîì (495 �Ñ) îêòàíîì (360 �Ñ)

0,1 62 7

0,3 70 61

0,5 57 67

1,0 30 45

Ðèñ. 2. ÈÊ-ñïåêòðû àäñîðáèðîâàííîãî ïèðèäèíà íà

îáðàçöàõ Ag/Àl2O3 ñ ñîäåðæàíèåì ñåðåáðà 0,2 (à), 0,6 (á) è

1,2 % ìàñ. (â) ïîñëå òåðìîâàêóóìèðîâàíèÿ ïðè óêàçàííûõ

òåìïåðàòóðàõ.



Àêòèâàöèÿ àëêàíîâ è ðàçëîæåíèå R—NO
õ

ìîæåò

ñîïðîâîæäàòüñÿ ðàçðûâîì Ñ—Ñ-ñâÿçè è îáðàçîâà-

íèåì íîâûõ óãëåâîäîðîäíûõ ôðàãìåíòîâ, êîòîðûå

äîîêèñëÿþòñÿ äî ÑÎ
õ

è Í
2
Î ëèáî îáðàçóþò

ðåàêöèîííîñïîñîáíûå îêñèãåíàòû — èíòåðìåäèàòû

ïðîöåññà ÑÊÂ. Ñëåäîâàòåëüíî, ÷åì áîëüøå ÷èñëî

àòîìîâ óãëåðîäà â ìîëåêóëå àëêàíà, òåì áîëüøåå

êîëè÷åñòâî õåìîñîðáèðîâàííîãî íà ñåðåáðå êèñëî-

ðîäà íåîáõîäèìî äëÿ îáðàçîâàíèÿ ðåàêöèîííîñïî-

ñîáíûõ èíòåðìåäèàòîâ. Ïîýòîìó â ïðîöåññå ÑÊÂ NO

îêòàíîì áîëüøóþ àêòèâíîñòü ïðîÿâèë êàòàëèçàòîð ñ

áîëüøèì ñîäåðæàíèåì ñåðåáðà (0,5 %Ag/46 %Al
2
O

3
/

êîðäèåðèò), ÷åì ïðè âîññòàíîâëåíèè ïðîïàíîì

(0,3 % ìàñ. Ag).

Àíàëîãè÷íóþ çàâèñèìîñòü óâåëè÷åíèÿ îïòèìàëü-

íîãî ñîäåðæàíèÿ ñåðåáðà â êàòàëèçàòîðå Ag/Al
2
O

3
/

êîðäèåðèò ñ óâåëè÷åíèåì êîëè÷åñòâà óãëåðîäíûõ àòî-

ìîâ â ìîëåêóëå âîññòàíîâèòåëÿ íàáëþäàëè ðàíåå ïðè

ñåëåêòèâíîì âîññòàíîâëåíèè NO ýòàíîëîì è áóòà-

íîëîì [9]. Îäíàêî ñïèðòû õàðàêòåðèçóþòñÿ áîëüøåé

ðåàêöèîííîé ñïîñîáíîñòüþ ïî ñðàâíåíèþ ñ óãëåâîäî-

ðîäàìè â ïðîöåññå ñåëåêòèâíîãî âîññòàíîâëåíèÿ NO

íà êàòàëèçàòîðàõ Ag/Al
2
O

3
/êîðäèåðèò (êîíâåðñèÿ NO

>90 % äîñòèãàåòñÿ â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 250—440 °Ñ

[9]). Ïî-âèäèìîìó, àêòèâàöèÿ óãëåâîäîðîäîâ ñ îáðà-

çîâàíèåì ðåàêöèîííîñïîñîáíûõ èíòåðìåäèàòîâ (åíî-

ëîâ è àöåòàòîâ) íà ñåðåáðîñîäåðæàùèõ öåíòðàõ

òðåáóåò áîëåå âûñîêèõ òåìïåðàòóð äëÿ ïðîöåññà ÑÊÂ

àëêàíàìè ïî ñðàâíåíèþ ñî ñïèðòàìè.

Òàêèì îáðàçîì, ðîëü ñåðåáðà çàêëþ÷àåòñÿ â ôîð-

ìèðîâàíèè îêèñëèòåëüíî-âîññòàíîâèòåëüíûõ è êèñ-

ëîòíûõ öåíòðîâ Ëüþèñà, íà êîòîðûõ ïðîèñõîäèò àêòè-

âàöèÿ ðåàãåíòîâ. Îïòèìàëüíîå ñîäåðæàíèå ñåðåáðà â

êàòàëèçàòîðå Ag/46 %Al
2
O

3
/êîðäèåðèò ïðîöåññà ÑÊÂ

NO àëêàíàìè âîçðàñòàåò ñ óâåëè÷åíèåì óãëåðîäíîé

öåïè ìîëåêóëû âîññòàíîâèòåëÿ è ñîñòàâëÿåò 0,3 % ìàñ.

Ag ïðè âîññòàíîâëåíèè ïðîïàíîì è 0,5 % ìàñ. — îêòà-

íîì. Ðàçðàáîòàííûå ñòðóêòóðèðîâàííûå êàòàëèçàòîðû

Ag/Al
2
O

3
/êîðäèåðèò ïðîÿâëÿþò âûñîêóþ àêòèâíîñòü â

ïðîöåññå ÑÊÂ NO àëêàíàìè Ñ
3
, Ñ

8
â ðåàêöèîííûõ

ñìåñÿõ, áëèçêèõ ïî ñîñòàâó ê âûõëîïíûì ãàçàì

äèçåëüíûõ äâèãàòåëåé è áåíçèíîâûõ, ðàáîòàþùèõ íà

îáåäíåííûõ òîïëèâíûõ ñìåñÿõ.

Èññëåäîâàíèÿ âûïîëíåíû ïðè ÷àñòè÷íîé ôèíàí-

ñîâîé ïîääåðæêå öåëåâîé êîìïëåêñíîé ïðîãðàììû

ôóíäàìåíòàëüíûõ èññëåäîâàíèé ÍÀÍ Óêðàèíû

«Ôóíäàìåíòàëüíûå ïðîáëåìû ñîçäàíèÿ íîâûõ âå-

ùåñòâ è ìàòåðèàëîâ õèìè÷åñêîãî ïðîèçâîäñòâà»

(0114U000942).
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Ñåëåêòèâíå â³äíîâëåííÿ NO àëêàíàìè Ñ3 ³ Ñ8 íà ñð³áíèõ êàòàë³çàòîðàõ

íà ñòðóêòóðîâàíèõ íîñ³ÿõ Al2O3/êîðä³ºðèò

Í. Î. Ïîïîâè÷, Ï. ². Êèð³ºíêî, Ñ. Î. Ñîëîâéîâ, Ñ. Ì. Îðëèê

²íñòèòóò ô³çè÷íî¿ õ³ì³¿ ³ì. Ë. Â. Ïèñàðæåâñüêîãî ÍÀÍ Óêðà¿íè

ïðîñï. Íàóêè, 31, Êè¿â 03028, Óêðà¿íà. E-mail: natalie.popovych@ukr.net

Âèÿâëåíî åêñòðåìàëüíó çàëåæí³ñòü êàòàë³òè÷íî¿ àêòèâíîñò³ Ag/Al
2
O

3
/êîðä³ºðèò â³ä âì³ñòó

ñð³áëà â ïðîöåñ³ ÑÊÂ NO ïðîïàíîì ³ îêòàíîì. Îïòèìàëüíèé âì³ñò Ag á³ëüøå ïðè â³äíîâëåíí³

îêòàíîì (0,5 % ìàñ.) ó ïîð³âíÿíí³ ç ïðîïàíîì (0,3 % ìàñ.). Ðîëü ñð³áëà ïîëÿãàº ó ôîðìóâàíí³ íå

ò³ëüêè îêèñíþâàëüíî-â³äíîâíèõ öåíòð³â, à é äîäàòêîâèõ êèñëîòíèõ öåíòð³â Ëüþ¿ñà, íà ÿêèõ

â³äáóâàºòüñÿ àêòèâàö³ÿ ðåàãåíò³â (NO ³ Ñ
n
Í

m
).

Êëþ÷îâ³ ñëîâà: ñåëåêòèâíå êàòàë³òè÷íå â³äíîâëåííÿ NO, ïðîïàí, îêòàí, Ag/Al
2
O

3
/êîðä³ºðèò, âì³ñò ñð³áëà.

Selective Reduction of NO with C3, C8 Alkanes on Silver Catalysts

over Structured Carriers Al2O3/Cordierite

N. O. Popovych, P. I. Kyriienko, S. O. Soloviev, S. M. Orlyk

L. V. Pysarzhevsky Institute of Physical Chemistry, National Academy of Sciences of Ukraine

prosp. Nauky, 31, Kyiv 03028, Ukraine. E-mail: natalie.popovych@ukr.net

Extreme dependence of the catalytic activity of Ag/Al
2
O

3
/cordierite on silver loading in the SCR of NO

with propane and octane is observed. Optimal Ag content is higher in the reduction with octane

(0.5 wt.%) than propane (0.3 wt.%). The role of silver consists in the formation of both redox sites and ad-

ditional Lewis acid sites, on which reactants (NO and C
n
H

m
) are activated.

Key words: selective catalytic reduction of NO, propane, octane, Ag/Al
2
O

3
/cordierite, silver loading.
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