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(54)  Pavadinimas:

Katalizatorius. skirtas anglies monoksido gary konversijal, jo gavimo ir
panaudojimo budai

(57) Referatas:

I&radimas pateikia geleZies-chromo katalizatoriy, turintj geleZies-chromo hidroksilo junginiy faze, turinCig
getito ir/arba hidrohematito struktdra, jo gavimo buda ir jo panaudojimo anglies monoksido gary konversijos
procese biidg. Katalizatorius taip pat gali turéti vario. Katalizatorius yra gaunamas, nusodinant natrj ir kalj amonio
hidroksidy arba karbonaty tirpalais i§ gelezies 2+ ir 3+ ir chromo 3+ nitraty misinio tirpaly, kurie yra gaunami
metalinés geleZies chromo 6+ junginiy ir azoto rgsties oksidacine-redukcine sgveika. Anglies monoksido gary
konversijos bidas, naudojant igradimo bido minétg katalizatoriy, yra vykdomas aukStesnéje negu 250 °Cc
temperatiroje. Minétas idradimas jgalina pagaminti katalizatoriy, turintj maZesnius sieros (lygu arba maZiau negu
0,03 masés %) ir chromo 6+ (lygu arba maZiau negu 0,05 masés %) kiekius ir pasizymintj dideliu aktyvumu
aukstesnéje negu 350 °C temperatiroje.
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I§radimas susijes su vandenilio gamybos badu anglies monoksido gary
konversija ir katalizatoriais, skirtais Siam badui, ir gali bdti panaudojamas
skirtingose pramonés Sakose.

Anglies monoksido gary konversijos reakcija yra vandenilio gavimo biudo i$
gamtiniy dujy pakopa. CO gary konversijos reakcija yra egzoterming, konversijos
gylis yra nustatomas termodinamine pusiausvyra, kuri vienareikSmiskai susijusi su
dujy midinio temperatlra prie i$&jimo i§ katalizatoriaus sluoksnio. TradiciSkai
anglies monoksido gary konversija yra atliekama dviem pakopomis: (1) 350-500°C
temperatiiry intervale ant gelezies-chromo katalizatoriaus ir (2) 190-300°C ant
vario-cinko-aliuminio katalizatoriaus [Katalizatoriai, naudojami azoto pramongje.
Redaguota A.M. Alekseev, Cerkasai, NIITEkhim. 1979].

Dabartiniu metu perspektyviausi 1 proceso pakopos Kkatalizatoriai yra
geleZies-chromo ir geleZies-chromo-vario pagrindo junginiai. Pagrindiniai iems
keliami reikalavimai yra: (1) sieros kiekis ne didesnis, negu 0,03 masés %, (2)
chromo 6+ kiekis ne didesnis, negu 0,05 masés %, (3) katalizatoriaus aktyvumas,
uztikrinantis proceso vyksma sluoksnio pavirSiaus temperatlrose, mazesnése
negu 350°C, pavyzdziui, 320-330°C, (4) gamybos technologijos ekologine
apsauga.

(1) Sieros kiekis katalizatoriuje yra ribojamas ry8ium su tuo, kad reakcijos
terpés salygomis sieros junginiai, esantys zinomuose Kkatalizatoriuose sulfaty
formos, yra paverCiami dujiniais H2S ir CS; ir nuodija vario turintj katalizatoriy,
skirta Zemos temperatlros CO gary konversijai. Sieros kiekio sumazinimui
reakcijos dujose prie§ pradedant eksploatacijg rekomenduojama atlikti
katalizatoriaus ,prapatimg” nuo sieros 8-10 val. (operacija, Zymiai pabloginanti
proceso ekonominius parametrus), tadiau ir del to nepasiekiamas visiskas sieros
pasalinimas [Techniniy dujy valymas. Redaguota T.A. Semenova ir |.L. Leites.
Maskva, Chimija, 1977, 488 p.]. Be ébejo, geriausias sieros kiekio sumazinimo
blidas yra panaudojimas Zaliavos, neturingios sieros arba turinCios sieros nezymy
kieki, mazéjant] katalizatoriaus gavimo proceso metu (atvésinimas, katalizatoriaus

maseés plovimai).
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(2) Katalizatoriuje esanéiy chromo 6+ junginiy Kiekius (ne didesnis, negu
0.05 masés % - Siuolaikinis reikalavimas pramoniniam katalizatoriui) dikiuoja
katalizatoriaus pakrovimo ir iSkrovimo i§ aparato darbo saugos salygos ir aplinkos
uzterétumo pavojus, saugant ir utilizuojant panaudotg katalizatoriy,

(3) Naudojant adiabatinius aparatus, temperatros sumazejimas reaktoriaus
sluoksnio pradzioje salygoja dujy srovés temperatliros sumazejimg prie iSéjimo is
reaktoriaus, taigi ir CO konversijos gylio padidéjima, pavyzdziui, iki pakankamo
CO kiekio — 2-2,5 tiirio % ir maZiau.

(4) Kaip gamybos technologijos ekologiné apsauga suprantamas minimalus
NO ir NO, susidarymas ir jy sanitariné absorbcija, chromo 6+ ir vario 2+
nebuvimas nuotekose arba leidZziamas jy kiekis ribose, patvirtintose sanitarinemis
normomis.

Zinomas katalizatoriaus gavimo bidas anglies oksido gary konversija (SU
651838, B01J37/04, 15.03.79), turin¢io 7,2 masés % Crx0s, sumaisant gelezies
dioksidg Fe,O3 su chromo rugstimi su toliau sekandiu formavimu, dziovinimu ir
iSkaitinimu.

Zinomas katalizatoriaus gavimo biidas (SU 1790064, BO1J 37/04, 20.05.96),
besiskiriantis papildomu magnetito FezO4 jvedimu 15-100% kiekiu nuo bendros
gelezies oksido maseés.

Siy bady trikumai yra palyginti Zemas Siais bldais gaunamy katalizatoriy
aktyvumas.

Zinomas Kkatalizatoriaus gavimo badas (RU 2170615, BO01J23/881,
20.07.01), gaunamo sumai$ant geleZies oksidg su chromo rugsties vandeniniu
tirpalu ir mangano druska, toliau formuojant granules, jas dZiovinant ir iSkaitinant.
Prieg iskaitinima papildomai jvedami Mg arba Ca, Nd arba Pr junginiai. Trakumas
yra auksta gaunamo katalizatoriaus kaina.

Zinomas geleZies-chromo katalizatoriaus gavimo bidas (RU 2275963,
B01J37/03, 10.05.06), sumai$ant chromo anhidridg su gelezies junginiais, gautais
nusodinant geleZies hidroksilo junginj su amoniako arba natrio karbonato tirpalais
i§ geleZies sulfato tirpalu, po ko seka i$plovimas, formavimas ir iSkaitinimas 280-
420°C. Gelezies sulfato kaip Zaliavos panaudojimas reikalauja didelio kiekio
vandens ir daug laiko sieros pasalinimui. Prie trGkumy taip pat priskiriami didelis
chromo 6+ kiekis ir palyginus Zemas katalizatoriaus aktyvumas visame

temperatiry intervale, ypatingai temperatiroje, Zemesnéje negu 350°C (Zidr.
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prototipas, apradytas 6 pavyzdyje). Sio isradimo variantai sitilo chromo anhidridg
sumaidyti su geleZies hidroksilo junginiais ir gautg misinj iSkaitinti 50-200°C prie§
formuojant katalizatoriy, kas neleidZia iSvengti auk$diau minety trikumy, taCiau
papildomai salygoja didel] katalizatoriaus nusodinimg jo panaudojimo metu.

Taip pat Zinomas anglies oksido konversijos vandens garais geleiies-
chromo katalizatorius (RO 100112, B01J23/08, 14.08.1990], gautas pirmtakg
kaitinant 250°C ore, kurj gauna naudojant geleZies (111), chromo (lll) nitraty tipalus
ir tinkamg_bazin| agentg (amoniako, natrio hidroksido tirpalas). Katalizatoriaus
trikumai yra jo mazas aktyvumas ir padidintas chromo 6+ kiekis. Padidintas Cr*®
kiekis yra iSkaitinimo ore iddava. Be to, azoto rig8c¢iy drusky, kaip Zaliavos,
naudojimas salygoja aukstg katalizatoriaus kaina.

Ekonominiy rodikliy - pagerinimas, naudojant sieros neturinius reagentus,
pasiekiamas gaunant nitratus katalizatoriaus gamybos technologijos remuose,
panaudojant pigia Zaliava, pavyzdziui, metaling gelezj ir chromo anhidridg,
gaunant geleZies 2+ ir 3+ ir chromo 3+ nitratus metalinés geleZies, chromo
anhidrido ir azoto rigsties oksidacine-redukcine sgveika.

Artimiausias pateikiamam i$radimui yra iSradimas (BG 62040, B01J23/702,
9.01.1999], kuriame apradytas geleZies-chromo-vario katalizatoriaus gavimo
budas CO gary konversija su dideliu hidroksilinio pavirSiaus padengimu, dirbancio
350-450°C. Katalizatorius yra gaunamas gelezies (lll) nitraty, chromo (Ill) nitraty
tirpalus ir vario nitratg sumai$ant su CO2 prapuCiamu amoniako tirpalu. Gelezies
(D ir Cr () nitratai gaunami istirpinant metalinés geleZies lauzg ir chromo
anhidridg 23 maseés % azoto rugsties, prapuciant 40-60°C org.

Zinomo katalizatoriaus trikumai yra:

1. Nejmanoma gauti katalizatoriaus su chromo 6+ kiekiu, ne didesniu negu
0,05 mases % (Siuolaikiniai reikalavimai pramoniniam katalizatoriui), kadangi
isradimo katalizatoriy i$kaitina ore 350-450°C. Sioje temperatlroje deguonies
terpéje yra pastebimas didelis Cr® | Cr*® oksidacijos greitis [T.V. Rode
_Deguoniniai chromo junginiai®, leidykla AH SSSR, Maskva, 1962].

2. Pateiktos geleZies ir chromo nitraty gavimo salygos (23 mases % ragsties,
oras ir 40-60°C temperatiira) uztikrina azoto oksidy NO ir NO, nesusidarymg
nitraty gavimo metu, tadiau ne pilng Cr®" atstatyma iki Cr’*. Neatsistates chromas
lieka filtrate po katalizatoriaus masés iSskyrimo i$ suspensijos, gautos atvésinant,

ir pereina | nuotekas. Pilnas chromo atstatymas patente nenagrinéjamas.
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3. Siauras katalizatoriaus darbinés temperatiiros intervalas — 300-360°C.

Iradimas sprendzia katalizatoriaus, kuris pasiZymi dideliu aktyvumu gary
konversijos reakcijoje intervale 250-350°C, sukdrimo uzduotj.

Sis idradimas numatytos uZduoties sprendimui pateikia anglies monoksido
gary konvenrsijos katalizatoriy, savo sudétyje turintj gelezies 3+ ir chromo 3+
hidroksilo junginiy faze su getito (FeOOH, Pbnm (2/m 2/m 2/m), ICSD 28247
6.1.1.2) ir/arba hidrohematito FeO1 5.0,50(0OH)x [E.Wolska, Zeitschr. Fur Kristallogr.
V154, N1/2, 1981, 69-71 psl.] struktlra.

Gelezies ir chromo atominis santykis katalizatoriuje yra didesnis, negu 1.

Katalizatorius papildomai gali turéti daugiau, negu 1,0 maseés % vario.

Katalizatorius, turintis vieng i§ auksciau minety hidroksido faziy, pasizymi
aktyvumu gary konversijos reakcijoje 250-350°C temperatlros intervale, Zymiai.
didesniu negu Zinomy analogy, kurie pagrinde apima faze, turinCig hematito a-
Fe,O; arba magnetito Fe;O, struktira, kaip tai iliustruoja Zemiau pateikti
pavyzdZiai.

Sis iradimas taip pat pateikia katalizatoriaus gamybos bidg, kaip Zaliavg
panaudojant metaline gelez| arba kompoziéijas, turinGias metalinés geleZies,
chromo 6+ junginiy arba jo vandeninio tirpalo, vario 2+ junginiy arba jo vandeninio
tirpalo ir azoto rtgsties vandeninio tirpalo.

Pateiktas anglies monoksido konversijos katalizatoriaus, turinCio gelezies ir
chromo, gamybos biidas apima sekancias pakopas: metalinés geleZies arba
kompozicijos, turingios metalines gelezies, sumai$yma su chromo 6+ junginiu arba
jo vandeniniu tirpalu ir azoto rigsties vandeniniu tirpalu pradinés 6,0-46 masés %
koncentracijos Zemiau 40°C temperatiros; gautos masé barbotazg oru 40-60°C
temperatiroje, gauto midinio sumai$yma su vandeniniu amonio karbonato irfarba
hidroksido, ir/farba kalio, irfarba natrio tirpalu, nuosédy iSplovimg i
pokristalizacinio tirpalo, nuosédy filtravima ir jy dZiovinima. Bldas galina gauti
hidroksilo junginius, turin€ius auk$&iau nurodytas strukttras.

Kaip kompozicija, turinCig metalinés gelezies, naudoja kety arba plieng.

| geleZies, chromo ir azoto rigsties junginiy misinj papildomai jveda cu?*
arba jo vandeninio tirpalo.

Gali biti papildomai vykdomos nuosédy sumaisymo su grafitu ir formavimo

arba tablediy suformavimo stadijos, o taip pat katalizatoriaus iSkaitinimo 150-
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250°C temperatiiroje oro srovéje irfarba 150-450°C inertiniy dujy, azoto arba Siy
dujy misinio su garais srovéje stadija.

Gauty junginiy konkreti struktdra nustatoma gavimo parametrais, tokiais kaip
Zaliavy sumaiSymo temperatiira, pokristalizacinio tirpalo pH ir kitais. Kaip
metalinés geleZies kompozicijg galima panaudoti metalurginés gamybos
produkcija, o taip pat metalo lauzg arba masiny gamybos atliekas, taCiau
pirmenybé teikiama pilkojo ketaus panaudojimui. Pilkasis ketus turi maZg kiekj
sieros (realiai galima pasiekti 0,02 masés % kiekj) ir fosforo. Ketuje esanti anglis ir
silicis negadina katalizatoriaus savybiy, bet gali pagerinti jo susiformavimo
savybes. Ketuje esantis manganas gali daryti teigiama jtaka katalizatoriaus
savybéms (taigi, mangano, kaip pagalbinio priedo, panaudojimas yra pateiktas
patentuose RU 2170615, -B01J37/04, 20.07.01 ir RU 2275963, B01J37/03,
10.05.06).

Sis iSradimas taip pat pateikia CO gary konversijos proceso atlikimo bida,
panaudojant auk$&iau nurodytus katalizatorius auk$ciau 250°C temperatiiros.

Pateikiamo katalizatoriaus pranasumai yra Sie: plati darbiniy temperatGry
skalé su auks$tu aktyvumu intervale 250-350°C, sieros kiekis ne didesnis, negu
0,03 masés %, chromo (VI) kiekis ne didesnis, negu 0,05 masés %. Pateikiamo
katalizatoriaus gavimo bldo pranasumai yra: neiSsiskiria NO ir NO2; nuotékose
néra chromo (VI); greitas iSplovimas, geras nuosédy filtravimas. Anglies
monoksido gary konversijos blido pranasumas yra galimybe atlikti procesg
pladiame temperatlry intervale. Tame tarpe temperatlroje pradiniame
katalizatoriaus sluoksnyje Zemesnéje, negu tradiciniame katalizatoriuje.

Galimybé gauti hidroksilo junginius su getito ir hidrohematito struktiromis, o
taip pat jy panaudojimo CO gary konversijos procese efektyvumas ir galimybe yra
iliustruojami pavyzdziais.

Hidroksilo junginiy struktliry nustatymas ir jy skirtumai nuo hidroksilo
junginio, turingio lepidokrokito struktlirg (y-FeOOH, Amam (2/m 2/m 2/m), ICSD
27846, Dan‘o klas. 4.3.1.2), o taip pat gelezies oksidu, turinCiy hematito (Fe;0s3, R
3c (3 2/m), ICSD 64599, Dan‘o klas. 4.3.1.2) ir magnetito (FezO4, F d3m (4/m 3
2/m), Dan‘o klas. 7.2.2.3) struktlirg vienareikSmisSkai gali bdti atlikti renigeno
spinduliuotes difrakcijos ir IR spektroskopijos duomeny pagalba, kaip iliustruojama

pavyzdZziais.
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1 pavyzdys. FeoCro 1 sudéties getito struktlros katalizatorius.

Reaktoriuje, kuriame yra jrengta rotoriné maisykié ir dujinés sroves
inZektorius, yra sumaiSoma 9,26 g sutrupinto ketaus, turindio 0,94 masés daliy
geleZies, 1,62 g chromo anhidrido CrOs, 157 g vandens, 84,7 g 46 masés %
vandeninio azoto rigsties tirpalo ir maiSoma 35°C 1,5 val., po to yra atliekamas
misinio barbotazas oru, temperatira yra pakeliama iki 45°C ir intensyviai maisoma
30 min. periodu. Gautas nitraty tirpalas yra sumaiSomas su 10% natrio karbonato
ti‘rpalo, paduodant drusky ir nusodintojo tirpalus dviem srovemis, nepertraukiamai
imaigant j tirpalg buferio. Vesinimo metu pastoviai yra palaikoma pH (8,0-8,5) ir
temperatira (68-70°C). Nuosédos yra plaunamos dekantavimu. Katalizatoriaus
masé yra dziovinama 90°C ir iSkaitinama azoto ir -gary misinio srovéje 1 val.
250°C. )

Gauto katalizatoriaus difraktograma pateikta Fig. 1. Difraktograma yra
gaunama su difraktometru D-500 (Siemens) Cu-K, spinduliuote su grafitiniu
monochromatoriumi atsispindéjusiame spindulyje su 35 kV jtampa ir 35 mA sroves
stiprumu. Difrakcinio paveikslo registracija yra vykdoma scintiliacinio skaitiuko
pagalba skenavimo budu, esant 0,05 Zingsniui, 26 kampui ir 5 s kaupimosi laikui
kiekviename tadke kampy 26 = 10-75 laipsniy intervale. Gauto katalizatoriaus IR
spektras yra pateiktas Fig. 2. IR spektras yra gaunamas 250-4000 cm™ intervale
Furje spektrometru Bomem MB-102. PavyzdZiai yra paruosiami presavimu | KBr
matricg.

Fig. 1 taip pat yra pateikti modelinés difraktogramos a-FeOOH (getito)
duomenys, apskai€iuoti remiantis ICSD 28247. Stebéti difraktograma ir IR
spektras patvirtina, kad gautas Kkatalizatorius yra F**O(OH) junginys getito
struktiros — ortorombiné singonija, erdviné grupé Pbnm (2/m 2/m 2/m), Dan‘o
klas. 6.1.1.2].

Charakteringi duomenys apie gauto katalizatoriaus katalitines savybes yra

pateikti lenteléje.
2 pavyzdys. F( ¢Crg ¢ sudéties hidrohematito struktdros katalizatorius.

Katalizatorius yra gaminamas analogiSkai pagal 1 pavyzdZio bldg, tatiau

ketaus, chromo anhidrido ir azoto rigsties vandeninio tirpalo sumaiSymas yra
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vykdomas 15°C 2 val. bégyje, misinio barbotaZas oru yra vykdomas 55, o
nusodinimas — pH (7,5-8,0). Sausos katalizatoriaus mases iSkaitinimas yra
vykdomas 350°C. | gautg mase yra pridedama 1 masés % grafito ir formuojamos
cilindro formos tabletés 5 mm x 5mm. Gauto katalizatoriaus difraktograma iki
vedant [j'[ grafita yra pateikta Fig. 3. Gauto katalizatoriaus IR spektras patektas
Fig. 4.

Katalizatoriaus difraktograma turi du placius refleksus, kai d mazdaug 27A ir
2,5A, charakterizuojan&ius junginj kaip smarkiai netvarkingg kubo struktlros faze.
Gauto katalizatoriaus IR spektras jo paties svyravimy srityje yra arimas
hidrohematitui (E. Wolska, Zeitschr. fur Kristallogr. V. 154, N. 1/2, 1981, 69-71
psl.). IR spektras turi absorbcijos ruozg 920 cm™ srityje, kuri yra skitinga
hidrohematitams nuo a-Fe,O3 oksido, hematito. Be to, IR- spektras turi absorbcijos
ruozus vandens svyravimy srityje (3400 cm™ ir 1630 cm™) ir anijjony COj3 ir NO;
priemaisy 1340-1540 cm™ srityje. Hidrohematito struktlros katalizatoriaus fazinis
peréjimas | hematito struktiirg vyksta egzotermiskai tik 560-590°C temperatlry,
intervale. Katalizatorius, iSkaitintas 600°C azoto srovéje turi gerai iSkristalizuoto
hematito struktira.

Gauto katalizatoriaus katalitiniy savybiy charakteringi duomenys pateikti

lenteléje.
3 pavyzdys. Feg goCroosCug o2 Sudéties getito struktiros katalizatorius.

Katalizatorius yra gaminamas analogi$kai pagal 1 pavyzdj, taiau | geleZies,
chromo ir azoto ragsties junginiy misinj papildomai yra jvedama 0,35 g CuOir2 g
15 masés % azoto riigsties tirpalo. Gauto katalizatoriaus difraktograma pateikta
Fig. 5.

Fig. 5 taip pat pateikti a-FeOOH (getitas) modelinés difraktogramos
duomenys, apskaiciuoti remiantis ICSD 28247. Nustatyta difraktograma patvirtina,
kad gautas katalizatorius yra Fe*O(OH) junginys, turintis getito struktirg —
ortorombiné singonija, erdviné grupé PBnm (2/m 2/m 2/m), Dan‘o klas. 6.1.1.2.

Gauto katalizatoriaus katalitiniy savybiy charakteringi duomenys pateikti

lenteléje.
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4 pavyzdys. FeqgoCroosCuooz sudeties hidrohematito  struktiros

katalizatorius.

Katalizatorius yra gaminamas analogi$kai pagal 2 pavyzdj taciau kaip
metalinés geleZies turinti kompozicija yra naudojamas 8,8 g geleZies droZliy kiekis,
o j geleZies, chromo ir azoto ragsties junginiy misin| papildomai yra jvedama 0,35
g CuO ir 2 g 15 masés % azoto rugsties. Gauto katalizatoriaus iki jvedimo { jj
grafito difraktograma yra pateikta Fig. 6. Gauto katalizatoriaus IR spektras yra
pateiktas Fig. 7.

Gauto Fe-Cr-Cu katalizatoriaus IR spektras savo paties svyravimy ribose yra
panasus hidrohematito spektrui (E. Wolska, Zeitschr. fur Kristallogr. V. 154, N. 1/2,
1981, 69-71 psl). Yra gerai matoma juosta 920. cm” srityje, kuri stebima .
hidrohematiny spektruose ir skiria juos nuo hematity. Be to, IR spektras turi
absorbcijos juostas vandens svyravimy srityje (3400 cm™ ir 1630 cm™) ir anijony
CO; ir NO3 priemaisy 1340-1540 cmsrityje.

Gauto katalizatoriaus katalitiniy savybiy charakteringi duomenys pateikti

lenteléje.

5 pavyzdys. Feo73Croo7Clo, sudéties hidrohematito  struktiros

katalizatorius.

Katalizatorius yra gaminamas analogiskai pagal 2 pavyzdj, taciau | gelezies,
chromo ir azoto rigsties junginiy misinj papildomai yra jvedama 4,2 g CuO ir24 g
15 masés % azoto riigsties. Gauto katalizatoriaus IR spektras yra pateiktas Fig. 8.

Gauto Fe-Cr-Cu katalizatoriaus IR spekiras savo paties svyravimy ribose yra
panasus hidrohematito spektrui (E. Wolska, Zeitschr. fur Kristallogr. V. 154, N. 1/2,
1981, 69-71 psl.). Yra gerai matoma juosta 920 cm™ srityje, kuri stebima
hidrohematiny spektruose ir skiria juos nuo hematito. Be to, IR spekiras turi
absorbcijos juostas vandens svyravimy srityje (3400 cm™ ir 1630 cm™) ir anjony
CO; ir NO3 priemaidy 1340-1540 cm™srityje.

Gauto katalizatoriaus katalitiniy savybiy charakteringi duomenys pateikti

lenteléje.
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6 pavyzdys (palyginimui). FeggCro1 sudéties hematito struktiros

katalizatorius.

Katalizatorius yra gaunamas, remiantis RU 2275963 patentu paeiliui
atliekamomis pakopomis: (1) geleZies (Il) junginio nusodinimu i§ geleZies (I1)
sulfato tirpalo karbonato ir natrio hidroksido tirpaly misiniu, (2) nuosédy, praplovimu
dekantacija, (3) i$kaitinimu 250°C, (4) sekantiu iSkaitintos mases praplovimu
dekantavimu ir ant filtro, (5) i$plautos masés sumai§ymu su chromo anhidridy, (6)
3 mm diametro ekstrudaty suformavimu, (7) termoapdorojimu 350°C
temperatiiroje. Gauto katalizatoriaus difraktograma pateikta Fig. 9. Gauto
katalizatoriaus IR spektras pateiktas Fig. 10. Fig. 9 taip pat pateikti a-Fe;Os
(hematitas) modelinés difraktogramos duomenys, apskaiciuoti remiantis ICSD
64599.

Fig. 9 ir Fig. 10 pateikti duomenys patvirtina, kad gautas katalizatorius turi a-
Fe,O3 (hematitas) struktlrg.

Gauto katalizatoriaus katalitiniy savybiy charakteringi duomenys pateikti

lenteléje.

7 pavyzdys (palyginimui). FeggeCroosCuoo. sudéties hematito struktlros
katalizatorius.

Katalizatorius yra gaunamas, remiantis RU 2275963 patentu, analogiskai 6
pavyzdziui, tadiau nusodinimas yra vykdomas i§ geleZies (ll) sulfato ir vario (1)
sulfato tirpaly misinio dalimis, atitinkandiomis katalizatoriaus sudetj; formavimo
palengvinimui | katalizatoriy yra pridedama grafito. Gauto katalizatoriaus
difraktograma yra pateikta Fig. 11. Fig. 11 pateikti duomenys patvirtina, kad
gautas katalizatorius turi a-Fe;O3 (hematitas) strukttra.

Gauto katalizatoriaus katalitiniy savybiy charakteringi duomenys pateikti

lentelgje.

Lentelé
CO gary konversijos reakcijos ant 0,25-0,5 mm katalizatoriy frakcijy greiciy
konstantos. Sauso dujinio misinio sudétis, tlrio %: CO-9,6, C0O,-7,9, Hz-82,5.

Gary:dujy santykis = 0,8. Katalizatoriy aktyvacija yra vykdoma dviem etapais: (1)
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temperatiros pakelimu iki 200°C azoto srovéje; (2) temperatiiros pakélimu iki 300-

320°C drégno reakcijos misinio srovéje.

Greigio konstanta, ¢’

Temperatira, °C 300 330 450

1 pavyzdys 1,8 3,9 56

2 pavyzdys 2.2 S 62

3 pavyzdys 4 17 73

4 pavyzdys 14 24 127

5 pavyzdys 18 38 92

6 pavyzdys (palyginimui) : 0,2 1,0 21
7 pavyzdys (palyginimui) 1,0 2,2 60
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ISRADIMO APIBREZTIS

1. Anglies monoksido gary konversijos katalizatorius, turintis gelezes ir
chromo, besiskiriantis tuo, kad minétas katalizatorius turi geleZies-chomo

hidroksilo junginiy faze, turincig getito ir/arba hidrohematito struktdra.

2. Katalizatorius pagal 1 punktg, besiskiriantis tuo, kad minéto

katalizatoriaus gelezies ir chromo atominis santykis yra didesnis, negu 1.

3. Katalizatorius pagal 1 punkta, besiskiriantis tuo, kad minétas

katalizatorius papildomai turi daugiau, negu 1,0 masés % vario.

4. Anglies monoksido gary konversijos katalizatoriaus, turinCio geleZes ir
chromo gavimo bldas, naudojant metaling gelezj, besiskiriantis tuo, kad
minétas bldas apima pakopas: metalinés geleZzies arba metalinés gelezies
turindios kompozicijos mai§yma su chromo 6+ junginiu arba jo vandeniniu tirpalu ir
azoto ragsties vandeniniu tirpalu su pradine 6,0-46 masés % koncentracija
Jemesnéje, negu 40°C temperatiroje; gauto midinio barbotazg oru 40-60°C
temperatiroje; gauto tirpalo ir amonio karbonato irfarba hidroksido, ir/arba kalio,
irfarba natrio vandeninio tirpalo maiSyma, nuosédy iSplovimg vandeniu i$

pokristalizacinio tirpalo, nuoseédyfiltravimg ir dziovinimag.

5. Budas pagal 4 punkta, besiskiriantis tuo, kad minétas bldas
papildomai apima Cu®* arba jo vandeninio tirpalo pridejimg j geleZies, chromo ir

azoto ragsties junginiy misinj.

6. Bldas pagal 4 punktg, besiskiriantis tuo, kad metalinés gelezies

turinti kompozicija yra ketus arba plienas.

7. Bldas pagal 4, 5 punktg, besiskiriantis tuo, kad minétas bidas
apima katalizatoriaus i$kaitinimo 150-250°C temperatiiroje oro srovéje ir/arba 150-

450°C inertiniy dujy, azoto arba ju misinio su garais srovéje pakopa.
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8. Bidas pagal 7 punktg, besiskiriantis tuo, kad minétas bidas
papildimai apima nuosédy maiSymo su grafitu ir formavimo arba tableCiy

suformavimo pakopa.

9. Anglies monoksido gary konversijos biidas, naudojant gelezies ir chromo
turintj katalizatoriy, besiskiriantis tuo, kad jis yra vykdomas, naudojant

katalizatoriy pagal 1-3 punktus.

10. Anglies monoksido gary konversijos budas pagal 9 punktg
besiskiriantis tuo, kad minétas blidas yra vykdomas aukstesnes, negu 250°C

temperatlros intervale.
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