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V. Відомості про дисертацію
Мова дисертації:
Коди тематичних рубрик: 31.15.27

Тема дисертації:
1. Окислювальне сполучення метану на перовскитних каталізаторах в нестаціонарних умовах.

2. Oxidative Coupling of Methane over Perovskite Catalysts under Unsteady State Conditions.

Реферат:
1. Синтезовано і досліджені в реакції ОСМ перовскити складу АВО3, де А - Sr, Ba, La; B - Co, Mn, Ni, а також
системи з частковим заміщенням А і В на лужні метали. Показано, що найбільш активними каталізаторами
процесу ОСМ виявилися Ni-вмісні, найменш активними - Mn-вмісні, а найбільш стабільними в роботі Со-
вмісні перовскити. Встановлено, що модифікування перовскитів катіонами лужних металів приводить до
збільшення як питомої каталітичної активності, так і селективності за С2-вуглеводнями; це може бути
пов'язано зі зростанням дефіциту кисню (концентрації кисневих вакансій) в перовскитній структурі.
Розроблено високоселективні і активні каталізатори процесу ОСМ на основi SrCoO3. Зразок складу
Sr0.75Na0.125K0.125CoО3, працює стабільно (50 годин), зберігаючи високу селективність за С2-вуглеводнями
(> 90%) при 1023 К. Перовскитний каталізатор SrLi0.75Co0.25O3-x в інтервалі температур 973-1048 К виявив
100% селективність за вищими вуглеводнями. Показано, що в періодичному каталітичному режимі, за
рахунок того, що метан і кисень реагують з оксидним каталізатором поперемінно, процес ОСМ є більш



селективним відносно вуглеводнів С2+, ніж у стаціонарному. На підставі дослідження кінетики реакції ОСМ
на перовскитних каталізаторах за нестаціонарних умов установлено, що реакції утворення С2-вуглеводнів і
діоксиду вуглецю характеризуються першим і, відповідно, нульовим порядком за метаном. Згідно данним
ТАР (Temporal Analysis of Products) запропоновано механізм ОСМ-процесу в нестаціонарних умовах.
Запропоновано шляхи підвищення ефективності процесу ОСМ в періодичному режимі, що можуть бути
застосовані в дослідно-промислових установках прямого перетворення метану в вищі вуглеводні.

2. The perovskite catalysts with АВО3 structure where А - Sr, Ba, La; B - Co, Mn, Ni and systems with partial
substitution of А and В by alkali metals have been synthesized and investigated. It have been shown that Ni-
соntaining perovskites are the most active catalysts of the OCM process, while Mn-соntaining samples have the
lowest activity; Co-containing systems are the most stable catalysts. It has been determined that modification of
perovskites with alkali metal cations leads to increase both specific catalytic activity and selectivity on С2-
hydrocarbons, this may be connected with the increasing of oxygen deficiency (the concentration of oxygen
vacancies) in perovskite structure. High selective and active catalysts for the OCM process, based on SrCoO3-x,
have been worked out. The sample Sr0.75Na0.125K0.125CoО3 was stable in work (50 h), keeping high selectivity to
С2+-hydrocarbons (> 90%) at 1023 K. The perovskite catalyst SrLi0.75Co0.25O3-x in temperature interval of 973-
1048 К revealed 100% selectivity with respect to С2+-hydrocarbons. It has been shown that in periodic catalytic
mode, when methane and oxygen react with oxide catalyst alternatively, the ОСМ process is more selective with
respect to С2+-hydrocarbons, than in stationary one. It has been established, that reaction of С2-hydrocarbons
and carbon dioxide are characterized the first and, accordingly, zero order on methane. According to ТАР method,
the mechanism of OCM process in periodic mode has been proposed. The ways of increasing of efficiency of the
OCM process in periodic mode have been proposed, which can be applied in pilot plants of methane direct
conversion to higher hydrocarbons.
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