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ДОСЛІДЖЕННЯ ВПЛИВУ МОДИФІКУВАННЯ NI-AL СПЛАВІВ  

НА ЇХ КАТАЛІТИЧНІ ВЛАСТИВОСТІ  
ПРИ ЗНЕШКОДЖЕННІ ГАЗОВИХ ВИКИДІВ В АТМОСФЕРУ 

 
Вступ. Техногенними джерелами забруднення атмосферного повітря оксидом ву-

глецю (II) (СО) і вуглеводнями (CmHn) є теплоелектростанції, двигуни внутрішнього 
згоряння, підприємства хімічної, нафтохімічної і металургійної галузей промисловості. 
Знач-ні обсяги, хімічні та біологічні властивості СО та CmHn в газових викидах зумов-
люють підвищену екологічну небезпеку в районі об’єктів, де вони утворюються. 

Одним з найбільш ефективних методів захисту атмосферного повітря від забру-
днення оксидом вуглецю та вуглеводнями є впровадження перспективних безвідходних 
ресурсо- й енергозберігаючих технологічних процесів, що дозволяють уникнути або 
суттєво знизити викиди цих речовин в атмосферу. Але це не завжди технологічно мож-
ливо й економічно доцільно. Тому проблеми зниження викидів, що містять СО та CmHn, 
повинні вирішуватись як шляхом удосконалення й інтенсифікації традиційних методів 
очищення газових викидів, так і шляхом використання нових альтернативних, екологі-
чно та економічно ефективних методів. Одним з ефективних процесів знешкодження 
газових викидів від СО і CmHn є каталітичне окиснення. Посилення санітарних та еко-
логічних норм змушує шукати нові ефективні та економічні каталізатори для знешко-
дження відхідних газів промислових підприємств. 

Проведено численні дослідження з цього питання для знаходження активних ме-
талів, здатних очищати гази від шкідливих сполук. При цьому велика увага приділялася 
попередній підготовці каталізатора, оскільки від цього залежить здатність каталізатора 
взаємодіяти з різними хімічними сполуками. Як правило, окремі елементи малоактивні. 
Тільки поєднання декількох металів дає можливість з найбільшою повнотою видаляти 
багато з’єднань з відхідних газів [1]. 

У теперішній час застосовуються каталізатори, що містять метали платинової 
групи (Rh, Pd, Pt) [1, 2], з чим пов’язана їх висока вартість. Таким чином, актуальним 
завданням є проведення наукових досліджень, спрямованих на створення більш опти-
маль-них з економічної і технологічної точок зору сумішей і способів приготування ка-
талізаторів. Одним із перспективних напрямків в цій галузі є розробка каталізаторів із 
заміною благородних металів на інтерметалідні сполуки. Розв’язання цієї задачі дозво-
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лить знизити обсяги викидів, що містять СО та CmHn, у навколишнє природне середо-
вище та підвищити їх екологічну безпеку. 

Основні переваги інтерметалідів наступні: стійкість в агресивних окислюваль-
них середовищах, термічна стабільність аж до температури 1100оС в поєднанні з висо-
кою механічною міцністю. Численні літературні дані свідчать про те, що формування 
каталізаторів на інтерметалідній основі сприяє збільшенню каталітичної активності та 
термічної стійкості [1-4]. 

Серед численних каталізаторів, що розробляються в різних лабораторіях світу, 
особливий інтерес представляють нікель-алюмінієві сплави. Найбільш поширеним спо-
собом підвищення активності каталізаторів є модифікування цих сплавів добавками пе-
рехідних металів. Так, деякими авторів виявлено [3, 5], що каталітичну активність в реа-
кціях окиснення оксиду вуглецю і вуглеводнів мають метали другої половини 3d ряду 
та їх прості і складні оксиди. При лужній обробці інтерметалідів на основі алюмінію 
можна отримати зразки 3d-металів з високою питомою поверхнею (кілька десятків 
м2/г), що представляють інтерес не тільки як самостійні каталізатори, але і як носії ка-
талітично активних фаз. 

З огляду на викладене вище та ймовірне використання каталізаторів у процесах 
окиснення оксиду вуглецю та вуглеводнів проблему підвищення каталітичної активно-
сті каталізаторів можна вирішити шляхом створення комплексних багатокомпонентних 
інтерметалідних каталізаторів на основі інтерметалідів системи Ni-Al сплавів з доміш-
ками перехідних металів. У якості основи для отримання каталізаторів інтерметалідно-
го типу можуть бути використані Co, Ni, Cu, Cr, Mo, Si, Al, Mg та інші метали. До пер-
спективних можна віднести каталізатори на основі інтерметалідів Ni і Al з добавками 
Co, Mn, Cu та інших елементів. 

При дослідженні природи каталітичної активності інтерметалідних систем особ-
ливий інтерес представляє вивчення сплавів на основі інтерметаліду NiAl3. Подібний 
вибір пов’язаний з тим, що висока активність нікелю в реакціях окиснення оксиду вуг-
лецю і вуглеводнів підтверджена численними публікаціями як у вітчизняній, так і зару-
біжній літературі [5-7]. Проведені раніше дослідження показали, що активним в реакції 
окиснення оксиду вуглецю і вуглеводнів виявився лише багатофазний інтерметалід 
NiAl3, тоді як однофазні NiAl і Ni2Al3 виявили настільки низьку активність у досліджу-
ваному процесі, що використання їх як каталізаторів окиснення оксиду вуглецю і вуг-
леводнів недоцільне. У зв’язку з цим питання про природу каталітичної активності ба-
гатофазної системи NiAl3 (що містить також Ni2Al3 та металевий Ni) потребує деталь-
нішого роз-гляду. 

Постановка задачі. Мета даної роботи полягає у дослідженні каталітичних вла-
стивостей Ni-Al сплавів з добавками перехідних металів в реакціях окиснення оксиду 
вуг-лецю та вуглеводнів, що дозволить знизити обсяги викидів, які містять СО та CmHn, 
у навколишнє природне середовище. 

Методика проведення досліджень. Для отримання каталізаторів використовува-
ли лабораторно-промислову установку (рис.1), яка складається із наступних функціо-
нальних систем: прес-обладнання, системи контролю та регулювання технологічними 
параметрами, системи утилізації газів. 

У якості вихідних компонентів використовували порошки нікелю, алюмінію, ко-
бальту, міді та оксиду марганцю. Дисперсність порошків становила 100-150 мкм. Схема 
приготування шихти включала дозування, змішування, заповнення форми, пресування, 
термічну обробку і вилуговування. У якості досліджуваних каталізаторів окиснення ок-
сиду вуглецю та вуглеводнів використовували системи на основі інтерметаліду Ni-Al 
стехіометричного складу NiAl3, синтезовані методом горіння. Зусилля пресування змі-
нювали в діапазоні 25-50 кН. Скелетний каталізатор нікелю одержували шляхом вилу-
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говування 1 г отриманого 
інтерметаліду при 60°С 
20%-вим водним розчи-
ном гідроксиду натрію 
(100 мл) протягом 2 год. 
З метою збільшення ка-
талітичної активності ін-
терметалід NiAl3 був мо-
дифікований різними кі-
лькостями перехідних 
металів. Зокрема були 
отримані каталізатори 
NiAl3 з добавками Mn, Co 
і Cu в кількостях до 15 
масових %. 

Отриманий каталі-
затор завантажували в 
установку з реактором 
проточного типу. Через 
установку пропускали 
газову суміш: 1,0% С3Н8; 
1,5% СО; 5,8% О2; 
91,7% N2 з об’ємною шви-
дкістю до 120000 год-1 
при температурі від 100 
до 400-500°С з інтерва-
лом 50-100°С. Аналіз 
продуктів окиснення 
проводився методом 
хроматографії за допомо-
гою приладу „Кристал 
2000 М”, а також на газо-
аналізаторі „Паладій-3”. 

Результати роботи. Каталітичну активність характеризували температурою, 
при якій досягається певна величина конверсії оксиду вуглецю і пропану (С3Н8) на зра-
зку каталізатора. Чим нижча ця температура, тим вища активність каталізатора. 

На рис.2, а наведено криві конверсії СО для зразків, отриманих з прекурсорів із 
зусиллям пресування 50 кН. Для цих прекурсорів характерна дрібнозерниста структура 
з рівномірним розподілом компонентів і відсутністю домішок Аl2O3. 

Найкращу активність показує каталізатор складу Ni-Co (85%-15%). При 175°С 
конверсія СО досягає 75%. Інші каталізатори мають дуже подібні криві конверсії. 

На рис.2, б представлено результати випробувань каталітичної активності цих 
зразків в реакції окиснення пропану. Вони показують, що домішка кобальту грає істот-
ну роль в їх активності. Якщо за відсутності кобальту повна конверсія не досягається 
навіть при 350°С, то навіть 5% домішки його знижує температуру 90% конверсії на 
50°С. Зразки із вмістом кобальту 10% домішки збільшує конверсію пропану при 200°С 
з 35 до 70%. 

Крім Ni-Co каталізаторів були так само синтезовані зразки з домішками міді і ма-
рганцю [8]. 

Каталізатор Ni-Co-Cu (85%-10%-5%) при першому експерименті проявляє до-

1 – реактор; 2 – шар каталізатора; 3 – зона обігріву;  
4 – термопара; 5 – патрубок для подачі газів;  

6 – патрубок для відводу газів; 7 – хроматограф (газоана-
лізатор); 8 – ротаметр; 9 – балон з модельною сумішшю 

газів; 10 – контрольна термопара;  
11 – блок підтримки температури реактора;  

12 – регулятор витрати газової суміші; 13 – осушувач 
Рисунок 1 – Схема установки для дослідження 

каталітичної активності 
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сить високу активність в реакціях глибокого окиснення. При 150°С і нижче його актив-
ність нульова, однак при 200°С на ньому одночасно повністю згоряють СО та пропан. 
На жаль, стабільність цього зразка виявилася вкрай невисокою і при повторному ви-
пробуванні він практично повністю втрачає активність. 

 

 
а б 

а – конверсія оксиду вуглецю;  б – конверсія пропану 
Рисунок 2 – Каталітична активність системи Ni-Co 

 
Розглянемо вплив домішок марганцю на активність Ni-Co каталізаторів. При 

отриманні цих каталізаторів на їх поверхні утворюється метал-оксидна наноструктура, 
яка підвищує активність даних каталізаторів у процесах окиснення [9, 10]. При дода-
ванні 5% мас. марганцю до каталізатора з вмістом 10% мас. Со оксид вуглецю починає 
горіти при менших температурах, вже при 150°С його конверсія становить 80%, тоді як 
без марганцю при 175°С згорає лише 25% СО (рис.3, а). 

 

 
а б 

а – конверсія оксиду вуглецю;  б – конверсія пропану 
Рисунок 3 – Каталітична активність системи Ni-Co з домішками Mn 
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На рис.3, б представлено конверсію пропану на цих каталізаторах. У цій серії зра-
зків так само помітно вплив кількості кобальту на активність, чим його менше, тим бі-
льша конверсія пропану при 250°С. Оптимальний вміст кобальту складає 10%. 

Зміна кількості марганцю в каталізаторах позитивно позначається на їх активно-
сті як при окисненні СО, так і при окисненні пропану (рис.4, а, б). 

 

 
а б 

а – конверсія оксиду вуглецю;  б – конверсія пропану;  
1 – Ni-Co-Mn-Cu (75-10-10-5 %);  2 – Ni-Co-Mn (75-10-15 %);  

3 – Ni-Co-Mn (80-10-10 %);  4 – Ni-Co-Mn (85-10-5 %) 

Рисунок 4 – Каталітична активність системи Ni-Co-Mn з домішками Cu 
 
Однак при збільшенні кількості марганцю в прекурсорі більше 10% значна його 

частина при вилуговуванні переходить в оксо-гідроксид марганцю і не входить до 
складу каталізатора. Питома поверхня зразка каталізатора, що містить 20% Мn, менша, 
ніж 15% Мn, хоча і перевищує поверхню 10% Мn [11-13]. Криві конверсії СО на зраз-
ках каталізаторів, що містять 5 і 10% марганцю, досить близькі, як і їх питомі поверхні. 

У реакції окиснення пропану зразки поводяться схожим чином. Каталізатор з 
10% Мn і більш низькою питомою поверхнею проявляє меншу активність, ніж зразок з 
5% Мn. Зразки ж з більш високим вмістом марганцю показують практично однакову 
активність. Таким чином, активність марганцевмісних каталізаторів проходить крізь 
максимум при вмісті марганцю 10 мас. %. 

Висновки. Розробка багатокомпонентних скелетних каталізаторів на основі ні-
кель-алюмінієвих сплавів є новим перспективним напрямком в каталізі процесів глибо-
кого окиснення. 

Результати дослідження каталітичної активності інтерметалідних каталізаторів 
показали, що конверсія СО становить 100%, а конверсія С3Н8 – 95%. Додаткове легу-
вання нікель-алюмінієвих сплавів Co, Mn і Cu дозволяє знизити температуру 100%-вої 
конверсії СО та вуглеводнів на 50-80оС у порівнянні з вихідною системою. 

Показано, що багатокомпонентні каталізатори мають високу активність у проце-
сах глибокого окиснення оксиду вуглецю і вуглеводнів. Домішки Mn дозволяють під-
вищити як активність, так і значною мірою стабільність отримуваних каталізаторів. 
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