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РЕФЕРАТ

Мета роботи – встановити вплив синтетичних цеолітів марок NaA й КА модифікованих хлоридами d-металів металокомплексних каталізаторів в реакції розкладання озону.
Об'єкт дослідження – модифіковані хлоридами міді(II), кобальту(II) і мангану(II) синтетичні цеоліти NaA та KA.
Методом ІЧ-спектроскопії ідентифіковані промислові зразки синтетичних цеолітів NaA і KA, які підтвердили індивідуальність і чистоту носіїв. В ІЧ-спектрах синтетичних цеолітів, модифікованих хлоридами відповідних металів, спостерігаються зміни смуг поглинання, які характеризують коливання поверхневих молекул води, що може вказувати на утворення змішано-лігандних поверхневих комплексів. На основі кінетичних досліджень встановлено, що синтетичні цеоліти типу NaA та KA самостійно розкладають озон. Проте активність зразків суттєво збільшується при модифікуванні синтетичних цеолітів хлоридами кобальту(ІІ) та мангану(ІІ). 
Робота представлена ​​на 38 с., містить 10 рис. і 10 табл., список літератури налічує 40 джерел. 
Робота виконана на кафедрі неорганічної хімії та хімічної екології в рамках д/б теми № 142 “Фізико-хімічне обґрунтування вибору природних та синтетичних носіїв металокомплексних каталізаторів редокс-реакцій за участю озону, монооксиду вуглецю та діоксиду сірки” № ДР  0115U003914 (Науковий керівник теми д.х.н., професор Ракитська Т.Л.).
Ключові слова: Синтетичні  цеоліти, ІЧ-спектроскопія, розкладання озону.
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УМОВНІ ПОЗНАЧЕННЯ


 – синтетичний цеоліт
ОПС – озоно-повітряна суміш

 – початкова концентрація озону, мг/м3

– кінцева концентрація озону, мг/м3
mзр – маса зразка, г
ГПК – гранично-припустима концентрація
0 – час, протягом якого озон на виході з реактора не визначається, хв.
ГПК – час досягнення гранично-припустимої концентрації озону, хв.
1/2 – час півперетворення озону, хв. 



ВСТУП

Низькотемпературні каталізатори розкладання озону у своєму складі містять d-метали у вигляді катіонів, металокомплексів, оксидних і відновлених форм, а також носії (SiO2, Al2O3, АУ, УВМ – вуглецеві волокнисті матеріали), природа яких має суттєвий вплив на активність каталізатора. Реакційна (каталітична) активність закріплених металокомплексних сполук, що беруть участь в окислювально-відновних процесах, істотно залежить від фізико-хімічних та структурно-адсорбційних властивостей носія.
Особливий інтерес для каталізу представляють молекулярні сита, що містять перехідні метали в якості катіонів, що компенсують негативний заряд сітки, або в якості граткових атомів. Присутність у складі кристалічного твердого тіла атомів, здатних оборотно змінювати свій ступінь окиснення, майже завжди надає таким матеріалам здатність до проведення окислювально-відновних реакцій.
Аналіз літературних даних показав, що відомості про застосування синтетичних цеолітів в якості носіїв низькотемпературних металокомплексних каталізаторів редокс-реакцій обмежені. Оптимізацію складу таких каталізаторів та можливість їх використання в засобах захисту навколишнього середовища та людини можна здійснити на основі даних про структурні властивості синтетичних і модифікованих цеолітів, алюмо- і силікагелей, а також складу комплексів, які утворюються на їхній поверхні.
Мета роботи – ідентифікувати структурні фрагменти синтетичних носіїв та металокомплексів на їх основі та дослідити каталітичну активність досліджуваних зразків в реакції розкладання озону.
Для досягнення поставленої мети необхідно було вирішити наступні завдання: 
· методом ІЧ-спектроскопії дослідити фазовий склад синтетичних цеолітів і каталізаторів на їх основі; 
· 
дослідити  вплив маси зразка на кінетику розкладання озону зразками МCl2/; 
· 
дослідити  вплив природи і концентрації металу на кінетику розкладання озону системами MCl2/ (M = Cu, Co, Mn;  – КА, NaА); 
· провести порівняльний  аналіз отриманих даних.
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1. Методом ІЧ-спектроскопії вивчено фазовий склад синтетичних цеолітів марок KA і NaA та композицій на їх основі. В ІЧ-спектрах синтетичних цеолітів чітко проявляються смуги валентних і деформаційних коливань молекул води, а також смуги, що характеризують коливання кристалічного каркаса, що підтверджує індивідуальність і чистоту носіїв. 
2. При закріпленні хлоридів купруму(II), кобальту(II) і мангану(II) найбільших змін зазнають смуги валентних коливань молекул води, що може свідчити про участь поверхневих молекул води в утворенні змішаних аква-хлоридних комплексів. 
3. На основі кінетичних досліджень встановлено, що активність композицій у реакції розкладання озону визначається масою зразка. Встановлена оптимальна маса зразка (5 г), при якій зразок протягом 25 годин проявляє захисні властивості і забезпечує ступінь розкладання озону 90 %.


4. При дослідженні кінетики розкладання озону зразками МСl2/ (M = Cu, Co, Mn;  – КА, NaА) встановлено, що для зразків МСl2/KA активність зменшується в ряду: 
МnСl2/KA  CоСl2/KA  CuСl2/KA  KA.
Для зразків МСl2/NaA ряд активність визначається концентрацією іону метала і зменшується в ряду:
при CМ(ІІ) = 1·10-6 моль/г        МnСl2/NaA  CuСl2/NaA  CoСl2/NaA  NaA. 
при CМ(ІІ) = 1·10-4 моль/г         CoСl2/NaA  CuСl2/NaA  NaA. 

5. Порівняльний аналіз кінетичних і стехіометричних параметрів для ідентичних зразків вказує на те, що цеоліт КА та системи на його основі, крім СоСl2/КА, є більш активними в реакції знешкодження озону при 
 = 1 мг/м3. Каталізатори на основі кобальту(II) і мангану(II), закріплені на синтетичних цеолітах, забезпечують очистку повітря від озону нижче ГПК, а їх реакційна здатність визначається як природою носія, так і природою іону металу. 
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