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Pateikiami eksperimentiniai duomenys bei jg aidkinimas, kai dujg mi-
dinys, sudétyje turintis CO, prateka per katalizini monolitini reaktorig
(KMR), pagaminta id plazminio purdkimo bddu sudaryte katalizinig
dangg, turinéig metalind substrata ir kurig pagrindiné aktyvioji medpia-
ga yra CuO. Darbe idanalizuota CO katalizinés konversijos laipsnio
priklausomybé nuo itekanéio 4 KMR dujg midinio srauto ir jo tempe-
ratOros, pradinés CO koncentracijos ir konversijos trukmés. Nustatyta,
jog CO konversijos laipsnis, priklausomai nuo évairuojanéig ankseiau
minétg veiksnig, kinta pagal masés pernados ir katalizinig reakcijog ki-
netikos désningumus. Lyginant tyrimg rezultatus su kitg autorig darbg
rezultatais, gautais KMR, kurig sudétyje yra tamsigjg metalg, pastebé-
ti labai panadls CO konversijos laipsnio kitimo ypatumai.

Raktapodpiai: kataliziné danga, katalizinis monolitinis reaktorius, an-

glies monoksidas, konversijos laipsnis, masés pernada

1. AVADAS

Tiksli informacija apie katalizinig reakcijg kinetika ir
katalizatoriaus charakteristikas gaunama atlikus spe-
cialius tyrimus ir nuodugniai idstudijavus reakcijos me-
chanizma bei masés pernados procesus. Dél sudétin-
gos KMR struktdros dapniausiai neimanoma idma-
tuoti KMR sienelés ir padengtojo sluoksnio vietines
temperatQras bei terdalo koncentracijas ir dvertinti tik-
raja fazig salyéio pavirdig. Tagiau praktiniu popidriu
svarbi reakcijos produkto ideiga, bendras oksiduoto
ar redukuoto terdalo kiekis. Bendra tendencija, ver-
tinant, ar KMR yra veiksmingas, kiek aktyvus ir to-
bulas, galima &velgti terdalo konversijos laipsnio pri-
klausomybés nuo étekaneig & KMR (katalizatoriaus
upsidegimo) ar id jo idtekanéig duje temperat(ros
kreivése. Jas analizuojant, konkreéioje temperat(ros
ir koncentracijos srityje galima nustatyti esant masés
pernados varpa ir teigiama ar neigiama reakcijos laips-
na, kuris apibldina reakcijos greiéio priklausomyba
nuo absorbuotg deguonies ir CO molekulig katalizi-
niame pavirdiuje. Rasti reakcijas stabdaneias priepas-
tis naudinga tobulinant KMR ir jg tyrimo érengind
bei nustatant optimalias katalizinés reakcijos salygas.

Su degimo produktais idskiriamg kenksminggjg
medpiagg konversija priklauso nuo daugelio veiksnig
(dujg temperatdros, koncentracijos ir srauto, siste-
mos slégio, katalizatoriaus ir terdalo salyeio laiko, ka-
talizinio reaktoriaus dydpio ir formos bei katalizato-
riaus dalelig formos ir pan.). Jiems visapusidkai idtir-

ti reikia daug laiko ir sudétingos drangos, todél dap-
nai apsiribojama pasirinkta siaura bandymg sritimi.
Su KMR, kurig sudétyje yra taurigjg metalg, atlikta
daug eksperimentinig darbg ir pasaulinéje moksliné-
je techninéje literatOroje paskelbta tg tyrimg rezulta-
tg, taciau literatOroje trdksta duomeng apie KMR,
kurig sudétyje néra taurigjg metalg, savybes ir juose
vykstaneius procesus bei diuos procesus lemiangius
veiksnius. Iki diol tokie KMR, pagaminti plazminiu
bddu uppurdkiant aplydytas medpiagas (titano, vana-
dpio, chromo, molibdeno, volframo ir kitg pereina-
mgjg metalg oksidus), tirti labai nedaug, o jg savy-
bés praktidkai nenagrinétos. bis darbas skirtas CO
katalizinés konversijos priklausomybei nuo itekaneio
& KMR dujg midinio srauto ir jo temperatQrs, pradi-
nés oksiduojamo komponento koncentracijos ir kon-
versijos trukmés nustatyti.

2. HETEROGENINES REAKCIJOS EIGA KMR

Heterogeniné katalizé, kurioje katalizatorius bdna kie-
tas klnas, o reagentai — skyseiai arba dujos, vyksta
tarp skirtingg fazig jo salyeio vietoje. Kataliziniuose
procesuose, kuriuos sudaro keletas stadijg, pasireidkia
chemosorbcija, cheminé reakcija, desorbcija), kurig
sparta lemia temperatira. KMR naudojant pemoje
temperatQroje ir kataliziniame pavirdiuje esant reika-
lingam terdalui sudegti oksidatoriaus kiekiui, katalizi-
nés reakcijos nevyksta arba vyksta létai, nes reagavi-
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mo greitd riboja cheminé kinetika. Cheminz reakcija
gali riboti léti reaguojanéigjs medpiage ir reakcijos
produktg difuziniai masés mainai. Pakilus sistemos
temperatQrai, prasideda cheminé reakcija, kurios sparta
vyksma gali pradéti riboti masés pernados procesai.
Dapnai tariama, kad staigus temperatQros pakilimas
idilgai KMR reidkia peréjima id kinetinio repimo 4 ma-
sés pernados repima, ir dis peréjimas literatQroje vadi-
namas katalizatoriaus upsidegimo tadku. Dis tadkas
KMR viduje nustatomas analizuojant kreive konversi-
jos laipsnis—dujg midinio idteké&jimo temperatQra ir fik-
suojamas stebint rydke KMR temperatQros pakilima,
arba rydkea konversijos laipsnio padidéjima, analizuo-
jant kreive konversijos laipsnis—dujg midinio ateké&jimo
temperatQra, bei didelius Sh ir Nu skaieig svyravimus
[1]. Upsidegimo tadkas idreidkia katalizatoriaus koky-
bés lyga ir diame darbe jis apibOdinamas pemiausia
temperatQra, kurioje pasiekiamas konversijos laipshis
yra 50% nuo didpiausio konversijos laipsnio, gauna-
mo pasirinktomis KMR naudojimo salygomis.

Tekant dujg midiniui per KMR, jame gali vykti
dimtai sudétingg cheminig reakcijg, priklausaneig nuo
katalizinés dangos ir dujg fazés sudéties bei tempe-
ratOros. Diame darbe buvo pasirinktos CO oksidaci-
jos reakcijos, vykstanéios esant pakankamam deguo-
nies kiekiui ir dalyvaujant oksidiniam katalizatoriui.
Anglies monoksido degimo cheminé reakcija katali-
zinés dangos pavirdiuje vyksta per daugeld sudétinge
stadijg, kurig suminé reakcija:

CO+ 150, « CO,, AH g =2847k]/mol.

Si reakcija iSsamiai idstudijuota ir galima rasti ga-
na daug literatQros apie jos kinetika, katalizéje daly-
vaujant tauriesiems ir/ar retiesiems metalams [2, 3].

Kataliziniame monolitiniame reaktoriuje dujg mi-
dinio temperatQrai esant aukdtesnei up 1200°C, gali
pradéti vykti anglies monoksido oksidacija dujg fazé-
je, taéiau atliekant bandymus diame darbe apibrépto-
mis salygomis, tokios temperatlros nepasiekiamos ir
dis repimas nenagrinéjamas.

Cheminés reakcijos greitis pagal veikianeigjg masig
désni yra tiesiog proporcingas reaguojaneigjg medpiage
koncentracijg sandaugai. Reakcijai vykstant KMR, tar-
pusavyje susilieeia tik pavirdiuje esaneios medpiagos, to-
dél komponento reagavimo greitd lemia reaguojanéigjo
ar reakcijos metu susidaranéig medpiaga koncentracijo
pokytis per laiko vieneta pavirdiaus ploto vienetui. Re-
akcijai tarp chemidkai adsorbuotg CO molekulig ir di-
socijavusig deguonies atomg vykstant pagal Langmui-
r'o-Hinshelwoodo mechanizma, é&vertings pavirding re-
akcija, molekuling ir disociacinz adsorbcijas, S. E. Volt-
zas (Voltz) upradé reakcijos greiéio idraicka [4]:

k[Ceo [C57
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feo =

Esant mapoms CO koncentracijoms ir silpnai de-
guonies absorbcijai, vardiklis (1) lygtyje artimas vie-
netui, todél lygtd galima supaprastinti iki:

o =kCeo mélzz : )

Heterogeniné kataliziné reakcija prasideda ir vyks-
ta fazig kontakto pavirdiuje, kura terdalas ir oksidato-
rius turi pasiekti, o susidare produktai, kad galétg
saveikauti nauji reagentg kiekiai, — id jo pasidalinti.
Todél heterogeninig reakcijg eiga lemia nevarpoma
CO ir O, difuzija bei priemonés jai pasiekti. Tekanti
KMR dujg midind sudaranéig komponentg koncen-
tracijos ir temperatQros skirtumas gali susidaryti du-
jo tékméje, tarp fazig (tarp dujg tékmés ir katalizi-
nio pavirdiaus) ir katalizinio pavirSiaus porose.

Daugelyje darbg [5-8], norint nustatyti pagrindi-
nius masés pernados ypatumus, tiek eksperimentai,
tiek modeliavimas atliekami viename KMR mikroka-
nale, o reaktoriaus savybés avertinamos tariant, kad
visuose mikrokanaluose aktyvusis sluoksnis yra vie-
nodo storio. Tokio supaprastinimo pagristumas gali
bati ginéijamas, ypaé kai KMR gaminami aktyvias
medpiagas ant substrato nusodinant cheminiu badu.
Sudarant dangas plazminio purdkimo b0du dio trQ-
kumo idvengta. Be to, diame darbe tyrimai buvo at-
likti ir rezultatai apibendrinti visame KMR, per ji
tekant realiems degimo produktams.

3. METODIKA

Lietuvos energetikos institute plazminio purdkimo b0-
du id CuO, Cu, Cr,0, ir ceolitg ivairig midinig buvo
sudaryta dvylika skirtingos aktyviojo sluoksnio sudéties
katalizinig dange. Ankstesni tyrimai [9] rodo, kad veiks-
mingiausios yra tos dangos, kurig sudétyje yra CuO, ir
kad id jo pagamintas KMR (1 pav.) katalizinémis savy-
bémis atitinka diuo metu plagiai naudojama taurigjg
metalg KMR. Be to, naudojant diuolaiking analiting
dranga nustatyta, kad plazminio purdkimo bddu id CuO
sukurtg katalizinig dangg padengtasis sluoksnis yra to-
lygus, tankus ir porétas bei pasipymi gera adhezija su
substratu. Pios dangos, jas lankstant, dilinant ir gofruo-
jant, idlaiko gera mechanind stiprd. Dangas naudojant
katalizés procese, jg padengtojo sluoksnio struktira ne-
kinta, jos idlaiko termina stiprd iki 1000°C temperat(ro-
je ir yra atsparios redukuojantiesiems priedams.

13 aukdtos kokybés oksidinig katalizinig dange pa-
gamintuose KMR masés pernados procesg ypatumai
buvo tirti sukonstruotame specialiame eksperimenti-
niame arenginyje [9]. Jame propano-butano dujg degi-
mo ore produktams susimaidius su oksidatoriumi (oru)

Aktyvioji medZiaga

Pasluoksnis

Substratas

1 pav. Katalizinis monolitinis reaktorius
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gaunamas dujg midinys, id vidaus degimo variklig i6-
skiriamoms dujoms b(dingomis CO koncentracijomis,
ir pasiekiama katalizinei terdalo oksidacijai vykti rei-
kiama —300°C temperatlra. Bandymai atlikti esant
trims per KMR tekanéio dujg midinio srautams: 1,
15 ir 2 g/s, atitinkantiems Re, reikSmes 2200, 3550 ir
4750, esant standartinéms salygoms (20°C ir 10° Pa).
Pradiné CO koncentracija dujg midinyje sudaré 2, 3 ir
4%. CO, CO,, O, ir C_H_ koncentracijos pried KMR
ir up jo nustatytos infraraudongjg spindulig dujg ana-
lizatoriumi Tecnotest (Italija) Multigas 488. Eksperi-
mentai atlikti atmosferos slégyje. Temperatdroms re-
gistruoti panaudota KEITHLEY (JAV) Multimeter
2700 duomeng surinkimo sistema ir kompiuteris. A
KMR étekaneio dujg midinio temperatQra kito nuo 70
iki 450°C. Esant tokioms tyrimg salygoms vieting ka-
talizinio pavirdiaus temperatQra pakyla iki 800°C.

4. REZULTATAI IR J@ APTARIMAS

Appvelgus tyrimg rezultatus CO katalizinés oksidaci-
jos tema matyti, kad, priklausomai nuo katalizato-
riaus rddies, KMR formos, jo substrato prigimties ir
darbo salygg, gaunami id esmés skirtingi rezultatai,
kurig nuspéti id anksto nedmanoma. Taigi vienos su-
déties KMR efektyviai naudoti bet kuriomis salygo-
mis neimanoma, taéiau bendra terdalo konversijos
laipsnio kitimo tendencija galima é&pvelgti. Idealu, jei-
gu kiekvienam konkreeiam atvejui galima parinkti tam
procesui tinkama substrata, kuris bltg padengtas tam
atvejui tinkanéiu katalizatoriumi.

Pradinés CO koncentracijos ir dujg midinio srauto
dtaka konversijai

Pinoma, kad id automobilio, dirbaneio liesu midiniu ir
neturingio kenksminggjg medpiagg neutralizavimo sis-
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2 pav. CO konversijos laipsnio priklausomybé nuo étekan-
eio 4 KMR dujg midinio, kurio sudétyje yra 3% CO, tem-
perat(ros

temos, slopintuvo idskiriamose dujose yra apie 3% CO,
todél, pasirenkant tyrimg salygas, i0 pradpig buvo
orientuotasi 4 dia terdalo koncentracija. Atlikus bandy-
mus su trimis skirtingais dujg midinio, kuriame yra
dvairGs CO, O,, CO, ir C H_ kiekiai, masés srautais

(1, 1,5 ir 2 gfs, esant standartinéms salygoms) paste-
béta, kad srautui didéjant pasiekiamas mapesnis terda-
lo konversijos laipsnis ir katalizatorius upsidega aukd-
tesnéje temperatdroje (2 pav.). A KMR 1 g/s srautu
tiekiant dujg miding, kurio sudétyje yra 3% CO, ter-
dalo oksidacijos reakcija prasideda aukdtesnéje kaip
250°C temperatlroje ir spartéja itekaneio dujg midi-
nio temperatira didinant iki 300°C. Toliau didinant
temperatlra, CO sureagavimo laipsnis nekinta. Esant
1 g/s dujg midinio srautui, katalizatoriaus upsidegimas
fiksuojamas 270°C, o esant 2 g/s srautui — 340°C tem-
peratiroje. Tokd katalizatoriaus upsidegimo tempera-
taros pakilima lemia KMR mikrokanalais tekanéio du-
jo midinio greitis, kuriam didéjant kataliziné sienelé
intensyviau atiduoda diluma ja aptekaneioms daltesnéms
up sienele dujoms. Reakcijai vykstant 2 pav. nurody-
tomis salygomis ir esant didpiausiam CO konversijos
laipsniui, skirtumas tarp KMR sienelés vidutinés aukd-
giausios temperatdros ir étekanéio 4 ji dujg midinio
vidutinés temperatlros yra 210°C, kai dujg midinio
srautas 1 gfs, ir 100°C - dujas tiekiant 2 g/s srautu.

Panadi anglies monoksido konversijos tendencija,
kai didéjant dujg srautui, terdalo sureagavimo laips-
nis mapéja, idlieka ir & katalizinio degimo kamera éte-
kant 2 ir 4% pradinés koncentracijos CO. Esant 2%
CO koncentracijai, katalizatorius upsidega pemesnéje
temperatdroje nei esant 3% (3 pav.), o itekant 4%
CO - aukdtesnéje temperatQroje (4 pav.). Papvelgus
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4 temperatQros kreivig, gautg apibendrinus tyrimg re-
zultatus, formas, sprendpiama, kad, reakcijoje daly-
vaujant CuO katalizatoriui, vyksta konkurenciné an-
glies monoksido ir deguonies adsorbcija. Pinoma, kad
esant didesniam deguonies kiekiui reaguojanéiajame
midinyje gali vykti aktyvigjg centrg reoksidacija. To-
kiu atveju pasiekiamas didesnis CO konversijos laips-
nis, taéiau neidlaikomas stechiometrinis santykis, ku-
riam esant tuo paéiu metu gaunamas gana aukdtas
trijg terdale CO, NO, ir C_H_ konversijos laipsnis.
I8laikyti 84 stechiometrind santykd aktualu, nes toles-
nig darbg tikslas - tiriamaji KMR pritaikyti visg tri-
j@ minétg terdalg neutralizavimui.

Nustatyta, kad sureagavusio CO dalis mapéja dél
reaguojaneig medpiagg trumpesnio buvimo laiko ka-
taliziniame monolitiniame reaktoriuje. Didpiausias
konversijos laipsnis, didéjant dujg midinio srautui, su-
mapéja nuo 76% (1 g/s) iki 62% (1,5 g/s) ir 46% (2
g/s), pradinei CO koncentracijai esant 2, 3 ir 4%.
Taeiau, esant pastoviam dujg midinio srautui, tik skir-
tingai terdalo koncentracijai, visais atvejais gautas
daugmap toks pat didpiausias CO konversijos laips-
nis. Piek tiek didesnis skirtumas (nuo 55%, @ KMR
tiekiant dujg miding, kurio sudétyje yra 2% CO, iki
42%, kai yra 4% CO) stebimas esant 2 g/s dujg mi-
dinio srautui (5 pav.). Esant diam srautui, taip pat
buvo atlikti eksperimentai § KMR tiekiant dujg mi-
ding, kurio sudétyje yra 1% CO. Tokiomis eksperi-
mento salygomis 400°C temperat(iroje pasiektas vos
15% terdalo konversijos laipsnis, o dtekaneig 8 KMR
dujg midinyje, esant 2 ir 4% CO, gautas 55 ir 40%
konversijos laipsnis (5 pav.). Manoma, jog reagentai
dél didelio dujg midinio srauto kataliziniame mono-
litiniame reaktoriuje idbuvo per trumpai, gerai nesu-
simaidé, todél tik dalis terdalo pasieké katalizinz sie-

nelz.
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5 pav. CO konversijos laipsnio priklausomybé nuo § KMR
2 g/s srautu dtekaneio dujg midinio, kurio sudétyje yra skir-
tingos koncentracijos CO, temperat(ros

Pagal katalizinig reakcijg kinetikos teorija, id kata-
lizatoriaus upsidegimo kreivig (2-5 pav.) formos spren-
dpiama, kad vykstant kataliziniam procesui peréjimas
i0 kinetinio 4 difuzind masés pernados repima apima
dideld temperat(ros intervala. CO konversijos laipsnis

didéja palaipsniui, taéiau aukdeiau kaip 80% nepakilo
né vieno bandymo metu, manoma, dél masés perne-
dimo varpos. Reakcijoje dalyvaujant katalizatoriui, vi-
sidka CO konversija gali bOti pasiekta oro pertekliaus
koeficientui esant diek tiek didesniam kaip 1 [10]. Ka-
dangi deguonies pertekliaus koeficientas visg eksperi-
mentg metu nebuvo mapesnis up 1,2, deguonies trQ-
kumas katalizinés reakcijos nestabdé (6 pav.). Panadi
dujg midinio sudéties kaita idilgai KMR pastebéta ir
esant kitoms diame darbe pasirinktoms tyrimg saly-
goms, t. y. 8 KMR tiekiant dujg miding, kurio sudétyje
yra 2 ir 3% CO. Angliavandeniliai, kurig kiekis dujg
midinyje priklausomai nuo darbo salygg buvo nuo 400
iki 150 ppm, CO oksidacijos reakcijoms étakos taip
pat neturi, nes tiek pried KMR, tiek up jo idmatuotas
angliavandenilig kiekis bandymo metu kito paklaidg
ribose (6 pav.). Taip kartu ésitikinta, kad, norint tuo
paéiu metu oksiduoti anglies monoksida ir angliavan-
denilius, plazminio purdkimo bldu sudarytas katalizi-
nes dangas bdtina tobulinti, t. y. keisti jg sudarymo
midinio cheminz sudéti, arba KMR gaminti id dviejg
elementg, kurig vienas batg skirtas CO, o kitas bltg
labiau pritaikytas C_H_ oksiduoti.
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6 pav. Dujg midinio komponentg kaita KMR oksiduojant
3% CO ir dujas tiekiant 1,5 g/s srautu

Remiantis dio darbo tyrimg rezultatais ir masés per-
nados teorija manoma, kad visidka CO konversija ne-
pasiekta dél reaguojanéig medpiaga pernedimo id dujg
tdrio 4 katalizinés dangos padengtojo sluoksnio poras
varpos, t. y. dél ribotos Knudseno difuzijos, kadangi
masés maing procesus aktyviajame dangos sluoksnyje
lemia porg taris, kiekis, dydis ir forma. Amanoma, kad
terdalo konversijos laipsnis padidétg padidinus katali-
zinio pavirdiaus plota, t. y. naudojant didesnig mat-
meng KMR. Visidka konversija gali bati nepasiekta ir
dél nepakankamos deguonies difuzijos dujg tlryje, ta-
giau 4 diame darbe naudojamg KMR kanaliukus dél
jg mapo skersmens (d, = 0,67 - 10° m) maidymo
elementa dmontuoti techniSkai sunku.

Konversijos laipsnio priklausomybé nuo
temperatdros

Kad KMR pradétg oksiduoti terdala, jam bdtina su-
teikti tokd dilumos kieks, kad jo pakaktg katalizatoriui
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suaktyvinti. Priimta, kad KMR yra laikomas aktyviu,
jei ja naudojant terdalo konversija prasideda tempera-
thrai pakilus iki 300°C. CO konversijos laipsnio poky-
tis kintant 4§ KMR édtekaneio dujg midinio temperatQ-
rai aidkiai matyti 2—4 pav., kai didinant dujg midinio
temperatiira CO konversija intensyvéja, esant bet ku-
riam pasirinktam darbo repimui. Skiriasi tik kataliza-
toriaus upsidegimo temperatQra ir sureagavusio CO
dalis, priklausantys nuo katalizés proceso salyga.

Eksperimentidkai nustagius parametrus, vienas id
kurig yra temperatQra, galima apibadinti KMR cha-
rakteristikas. Apibendrinus darbe gautus rezultatus,
dvertintas KMR aktyvumas, t. y. CO sureagavimo grei-
tis, idreidkiantis terdalo koncentracijos pokyti per vie-
netind laika vienetiniame katalizinés dangos pavirdiaus
plote:

Voo =0,0008(, —0,1874,R* =0,7334. (3)

Apskaieiavus terdalo sureagavimo greits, konversi-
jos laipsnd bet kurioms reakcijos salygoms galima
prognozuoti pagal idraidka:

_ 100F o 4)

Konversijos laipsnio priklausomybé nuo proceso
trukmés

Pinoma, kad diuo metu plagiai naudojamas KMR, tem-
peratQrai pakilus iki reikiamos ribos, upsidega idkart
ir visidka terdalo konversija pasiekiama per keliasde-
dimt sekundpig. Tiriant id plazminio purdkimo badu
sudarytg katalizinig dangg pagamintus KMR nustaty-
ta, kad pastovioje temperat(roje CO konversijos laips-
nis laikui bégant nekinta. Palaipsniui didinant § KMR
tiekiamo dujg midinio temperatQra katalizé spartéja,
CO konversijos laipsnis didéja iki didpiausio priklau-
somai nuo reakcijos salyge, ir dis procesas uptrunka
apie 50-60 min., 4 KMR étekant dujg midiniui, kurio
sudétyje yra 2 ir 3% CO (7, 8 pav.). Esant 4% CO
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7 pav. CO konversijos laipsnio kitimas laike, esant 3%
pradinei CO koncentracijai ir skirtingiems & KMR tiekia-
mo dujg midinio srautams

pradinei koncentracijai, didpiausias konversijos laips-
nis nuo reakcijos pradpios pasiekiamas per 20-25 min.
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8 pav. CO konversijos laipsnio kitimas laike, esant 2 g/s
dujg midinio srautui bei 2, 3 ir 4% pradinéms CO koncen-
tracijoms

(8 pav.). Analogidki désningumai pastebimi ir dujg mi-
diniui a KMR idtekant 1,5 g/s bei 1 g/s srautais.

Pastebéta, kad, esant vienodai CO pradinei kon-
centracijai, nepriklausomai nuo ¢ KMR tiekiamo du-
j@ midinio srauto, didpiausias CO konversijos laipsnis
pasiekiamas per ta pati laika (7 pav.). Taéiau, esant
pastoviam dujg midinio srautui ir didéjant pradinei
CO koncentracijai, konversijos laikas trumpéja (8
pav.).

16 CO konversijos laipsnio priklausomybés nuo
laiko tyrimg rezultatg matyti, kad KMR darbo re-
pimas yra nestacionarus. X-A termoporomis spin-
duline KMR kryptimi matuojant jo vidinig sluoks-
nig temperatQra pastebéta, kad viduting 8 KMR tie-
kiamo dujg midinio temperatdra didinant iki 300°C,
t. y. kol nevyksta CO oksidacija, KMR vidinig
sluoksnig temperatira kyla tiesidkai ir tolygiai (9 a
pav.). Dujg midinio temperatdrai toliau kylant, KMR
sienelés temperatQra taip pat tolygiai kyla, jei ne-
vykta cheminés reakcijos, taciau prasidéjus katalizi-
niam CO degimui jos kitimo désnis keiéiasi (9 b
pav.). Prasidéjus CO konversijai, katalizinés siene-
Iés pavirdiuje atsiranda vidiniai dilumos daltiniai, i3-
skiriantys dilumos kieka, kuris proporcingas CO ma-
sés pokyeiui. Pig daltinig dislokacija labai nulemia
tolesnd katalizinés sienelés temperat(ros kitimo dés-
ninguma, nes reakcijos eiga priklauso ne tik nuo
tiekiamg § KMR dujg midinio parametrg, bet ir nuo
aktyvigjg centrg, esaneig padengtajame sluoksnyije,
kiekio bei idsidéstymo.

Lyginant gautus CO konversijos laipsnio tyrimg
rezultatus su kitg autorig darbg rezultatais [4, 7, 11,
12], pastebéta panadi terdalo konversijos priklauso-
mybés nuo dujg midinio srauto ir temperatQros bei
pradinés CO koncentracijos tendencija. Yra ir kele-
tas skirtumg. Katalizatoriai, kurig sudétyje yra retgjg
pemés ir taurigjg metalg, upsidega pemesnéje tempe-
ratlroje, kurioje ir terdalo oksidacijos reakcija vyksta
kelis kartus intensyviau nei aukdtesnés temperat(ros
intervale naudojant plazminio purdkimo bidu suda-
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rytas katalizines dangas, tatiau konversijos laipsnis
ne visuomet pasiekiamas toks aukdtas, kaip diame dar-
be atliktg eksperimentg metu.

5. IDVADOS

1. A KMR tiekiant 300-400°C temperatQiros dujg mi-
ding, 1200 < Re, < 2900 intervale didpiausias gautas
CO konversijos laipsnis yra 40-70%.

2. Nustatyta, kad dujg midinio, kurio sudétyje pa-
stoviai yra 2-4% CO, srautui didéjant nuo 1 iki 2 g/s
(Re, = 1200-2900), CuO Kkatalizatoriaus upsidegimo
temperatQra padidéja 70-45°C, o terdalo konversijos
laipsnis sumapéja 40%. CO koncentracijai dujg midiny-
je sumapéjus nuo 4 iki 2%, katalizatoriaus upsidegimo
tadkas atitinkamai 50-35°C pasislenka & pemesnés tem-
perat(ros srita.

3. Istirtas 0,26 m? pavirdiaus ploto KMR optima-
liai veikia 4 ja dteké&jus 320°C temperatQros dujg mi-
diniui, kurio sudétyje yra 3% CO, ir kai Re, = 2060.

4. Parodyta, kad esant pastoviems § KMR tiekia-
mo dujg midinio temperatdrai ir srautui, CO konver-
sijos laipsnis laikui bégant nekinta. Kylant KMR tem-
peratdrai ir dujg midinyje, nepriklausomai nuo jo
srauto, terdalo koncentracijai didéjant nuo 2 iki 4%,
CO konversijos laikas sutrumpéja 2,5 karto.

5. Taikant praktikoje id oksidinig dangg pagamin-
tus KMR bdtina didinti jg aktyvuma, kai pradiné
CO koncentracija mapesné kaip 2% ir kai srauto
Re, > 2060.

Tyrimus remia Lietuvos valstybinis mokslo ir stu-
dijg fondas.

Gauta 2005 05 25

Papyméjimai

Cco 1 Co, — moliné koncentracija mol/m?; C, - pra-

diné CO koncentracija %; F — katalizinio pavirsiaus
plotas m?% G - dujg misinio srautas g/s; y — skersiné
KMR koordinaté mm; K - adsorbcijos konstanta
m3®mol; k — reakcijos greiéio konstanta m*/(mol - s);
Re, — Reinoldso (Reynolds) skai¢ius pagal KMR sker-
smeni; r — KMR spindulys mm; r_, — CO degimo
reakcijos greitis mol/(m?- s); t - dtekaneio @ KMR
dujg midinio temperatira °C; v, — CO reagavimo
greitis g/(s -+ m?); X — CO konversijos laipsnis %.
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Vilma Snapkauskieng, Vitas Valingius,
Pranas Valatkeviéius

PECULIARITIES OF CO CONVERSION IN A
CATALYTIC MONOLITHIC REACTOR
CONTAINING CuO

Summary

The article presents experimental results and their explana-
tion when the combustion products, which contain CO, flow
through the catalytic monolithic reactor manufactured by
employing plasma spray technology deposited catalytic co-
atings which contain metal substrate and CuO as the main
active material. The influence of the inflowing exhaust gas
flow rate and temperature, pollutant feed concentration and
conversion process duration on CO catalytic conversion we-
re analysed. It was determined that CO conversion, depend-
ing on the change of the above-mentioned factors, varied in
agreement with mass transfer and catalytic reactions’ kine-
tics theories. While comparing the obtained results with re-

sults reported by other authors, very similar peculiarities of
pollutant conversion variation were observed.

Key words: catalytic coatings, catalytic monolithic reac-
tor, carbon monoxide, conversion degree, mass transfer
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