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РЕФЕРАТ 

Дипломна робота виконана на кафедрі неорганічної хімії та хімічної екології 

Одеського національного університету імені І.І. Мечникова і присвячена досліджен-

ню захисних властивостей купрум-паладієвого каталізатору на основі природних 

трепелів України в реакції низькотемпературного окиснення монооксиду вуглецю 

киснем повітря.   

У роботі проаналізовані фізико-хімічні та структурно-адсорбційні  характери-

стики трьох природних трепелів – трепелів Коноплянського родовища різної гли-

бини залягання (П-Тр(К-І) та П-Тр(К-ІІ)) та трепелу Могильов-Подільського 

(П-Тр(М-П)) родовища. Вивчено вплив способу модифікування  трепелу П-Тр(К-ІІ) 

на кінетику низькотемпературного окиснення монооксиду вуглецю киснем. Визна-

чено оптимальний склад каталізатора окиснення монооксиду вуглецю, який містить 

Pd(II), Cu(II) та бромід-іони, при цьому найбільша активність каталізатора дося-

гається при співвідношенні цих компонентів  1:3:3. Встановлено, що каталітична ак-

тивність закріплених Cu-Pd-комплексів визначається сукупністю найбільш важ-

ливих фізико-хімічних властивостей трепелу: хімічним і фазовим складом, спів-

відношенням фаз, кристалічністю зразків та розміром пор; адсорбційно-

десорбційними властивостями по відношенню до парів води і термодинамічної 

активністю адсорбованої води. 

Робота виконувалася в рамках д/б теми  № 580 «Розробка нового покоління 

металокомплексних каталізаторів низькотемпературного знешкодження токсич-

них газоподібних речовин», № ДР 0115U003222, (2017-2019). Науковий керівник 

теми д.х.н., професор Ракитська Т.Л. 

Ключові слова: природний та модифікований трепел,  низькотемпературне оки-

снення монооксиду вуглецю, металокомплексний каталізатор. 

Дипломна робота складається з: 56 стор. машинописного тексту, 20 рис., 

18 табл., 86 використаних джерел літератури, додатка.  
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ВСТУП 

Аналіз публікацій за останні роки показав, що серед каталізаторів низько-

температурного окиснення монооксиду вуглецю киснем частка металокомплекс-

них каталізаторів, закріплених на різних носіях, становить приблизно 20 % і у всіх 

випадках базовими компонентами є сполуки паладію(ІІ) і купруму(ІІ). Активність 

таких каталізаторів регулюється за рахунок зміни складу прекурсорів паладію(ІІ) і 

купруму(ІІ), введення додаткових компонентів, що впливають в основному на 

склад координаційної сфери названих металів, а також природи носіїв і способу 

отримання каталізатора. На відміну від робіт, у яких застосовувалися дорогі носії, 

нами показана перспективність розробки і використання каталізаторів на основі 

комплексів паладію(ІІ) і купруму(ІІ), закріплених на дешевих природних сорбен-

тах України різного мінералогічного і хімічного складу, а саме, цеолітах, бентоні-

тах, базальтових туфах і дисперсних кремнеземах (трепел). Усі перелічені носії, 

крім трепелу, вимагають попередньої активації кислотно-термальним способом, у 

результаті якого змінюються не тільки фізико-хімічні та структурно-адсорбційні 

властивості, але й фазовий склад і співвідношення домінуючих фаз носія. Так, зі 

збільшенням вмісту аморфного кремнезему у складі бентонітів різного походжен-

ня пов'язують зростання адсорбційної здатності відносно іонів металів і каталіти-

чної активності комплексів паладію(ІІ) і купруму(ІІ) у реакції окиснення моноо-

ксиду вуглецю киснем. Відомо, що природні кремнеземи (трепели, діатоміти), за-

лежно від  походження, характеризуються складним фазовим складом і, поряд з α-

кварцом, містять інші форми оксиду кремнію, кальцит, клиноптилоліт, монтмори-

лоніт, польовий шпат, оксиди феруму та інших металів; зразки відрізняються кри-

сталичністю і наявністю або відсутністю аморфної фази SiO2. Природні кремне-

земи головним чином застосовуються як адсорбенти іонів металів і практично не 

вивчені як носії металокомплексних каталізаторів редокс-реакцій за участю газо-

подібних токсичних речовин. 

 Мета роботи – встановити зв'язок між фазовим складом природного трепелу 

різного походження та активністю Pd(II)-Cu(II)/Тр – каталізатору окиснення мо-

нооксиду вуглецю. 
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Для досягнення поставленої мети необхідно розв'язати наступні завдання: 

- дослідити фізико-хімічні та структурно-адсорбційні властивості 

природних трепелів Коноплянського (П-Тр(К-І), П-Тр(К-ІІ)) і Могилів-

Подільського (П-Тр(М-П) родовищ та модифікованого різними 

способами трепелу П-Тр(К-ІІ)  

- дослідити вплив способу попередньої обробки природного трепелу П-

Тр(К-ІІ) на активність комплексів Pd(II) і Cu(II) у реакції окиснення СО 

киснем; 

- вивчити вплив концентрації паладію(ІІ), купруму(ІІ) і бромід-іонів, за-

кріплених на модифікованому кип'ятінням у дистильованій воді трепелі 

Коноплянського родовища, П-Тр(К-ІІ), на кінетичні та стехіометричні 

параметри реакції окиснення СО киснем. 

Робота виконана під співкерівництвом аспіранта Голубчик Х.О. 
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ВИСНОВКИ 

1. Методом РФА встановлено, що зразки трепелів з різних родовищ України міс-

тять однакові фази (α-кварц, β-кристобаліт, α-тридиміт та кальцит), але відріз-

няються їх вмістом. У випадку П-Тр(К-I) спостерігається майже однаковий 

вміст фаз α-кварцу та β-кристобаліту, а у випадку іншої глибини залягання то-

го ж самого родовища (П-Тр(К-II)) домінуючими фазами є β-кристобаліт та α-

тридиміт. У випадку трепелу Могилів-Подільського родовища домінуючою 

фазою є кальцит. 

2. ІЧ-спектральні дослідження підтвердили поліфазність зразків. Природні тре-

пели характеризується певними спектральними характеристиками, які відно-

сяться до валентних та деформаційних коливань ОН-груп. В ІЧ-спектрі зразка 

П-Тр(М-П), в якому домінує фаза кальциту, смуга при 1430 см-1 більш інтен-

сивна, ніж смуга, віднесена до асиметричних валентних T-O-T-коливань, що 

підтверджує належність трепелу цього родовища до карбонатних. У спектрі 

П-Тр(К-ІІ) смуга коливання карбонат-іонів виявляється лише у вигляді плеча, 

що вказує на дуже низький вміст цієї фази, що підтверджується рентгенофазо-

вим аналізом 

3. Встановлено, що ємність моношару (аm), питома поверхня (Sпит) по воді і ве-

личина граничної адсорбції (а∞) найбільші для П-Тр(К-ІІ). Вони майже в 3 ра-

зи вище, ніж для П-Тр(М-П). Термодинамічна активність води залежіть від 

походження трепелу та убуває в такій послідовності: П-Тр(М-П) > П-Тр(К-І) > 

П-Тр(К-ІІ). 

4. Дегідратація зразків П-Тр(К-І) та П-Тр(К-ІІ) характеризується одним ендоефе-

ктом при 100 ºС, який відповідає втраті адсорбованої води. Дериватограма 

зразка П-Тр(М-П) має чіткий другий ендоефект в інтервалі температур від 

970-990 °С, який відповідає розкладанню кальциту. Загальна втрата маси 

майже однакова для зразків П-Тр(К-І) і П-Тр(К-ІІ), а у разі П-Тр(М-П) вона в 3 

рази більша. 

5. Встановлено, що каталітична активність композицій К2PdCl4-Cu(NO3)2-KBr/П-

Тр в реакції окиснення СО залежить від походження трепелу та зростає в пос-
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лідовності П-Тр(М-П) << П-Тр(К-I) < П-Тр(К-II). Найбільш придатним для 

використання в якості носія активної фази каталізатора очистки повітря від 

СО є трепел П-Тр(К-ІІ). У зв'язку з цим, оптимізацію умов модифікування і 

вмісту Pd(II), Cu(II) і бромід-іонів здійснювали із застосуванням трепелу         

П-Тр(К-ІІ).   

6. Встановлено, що внаслідок модифікування зразків вміст фази α-SiO2 практич-

но не змінюється, проте збільшується розмір кристалітів в порівнянні з приро-

дним носієм (П-Тр(К-ІІ)). Кількісний вміст фази β-кристаболіту значно знижу-

ється (до 19,6 %) в результаті прожарювання П-Тр(К-II) при 1000 °С, в той час 

як в інших модифікаціях у порівнянні з П-Тр(К-ІІ) вміст цієї фази збільшуєть-

ся на 6-9,5 %.  

7. В ІЧ-спектрах модифікованих зразків найбільш суттєві зміни спостерігаються 

в області валентних коливань ОН-груп в структурному фрагменті T-T-OH,  що 

свідчить про суттєві структурні зміни в модифікованих зразках трепелу, а са-

ме про втрату катіонів алюмінію.  

8. Встановлено, що модифікування П-Тр(К-ІІ)) не впливає на механізм дегідра-

тації носіїв. Параметри аm і Sуд для модифікованих зразків зменшуються у та-

кій послідовності: П-Тр(К-II) > 3Н-Тр(К-II)-1 > Н2О-Тр(К-II) > 1000-Тр(К-II). 

9. Каталітична активність закріплених Cu-Pd-комплексів визначається сукупніс-

тю найбільш важливих фізико-хімічних властивостей трепелу: хімічним і фа-

зовим складом, співвідношенням фаз, кристалічністю зразків та розміром пор; 

адсорбційно-десорбційними властивостями по відношенню до парів води і 

термодинамічної активністю адсорбованої води. 
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