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Pateikiami eksperimentiniai duomenys bei jø aiðkinimas, kai dujø mi-
ðinys, sudëtyje turintis CO, prateka per kataliziná monolitiná reaktoriø
(KMR), pagamintà ið plazminio purðkimo bûdu sudarytø kataliziniø
dangø, turinèiø metaliná substratà ir kuriø pagrindinë aktyvioji medþia-
ga yra CuO. Darbe iðanalizuota CO katalizinës konversijos laipsnio
priklausomybë nuo átekanèio á KMR dujø miðinio srauto ir jo tempe-
ratûros, pradinës CO koncentracijos ir konversijos trukmës. Nustatyta,
jog CO konversijos laipsnis, priklausomai nuo ávairuojanèiø anksèiau
minëtø veiksniø, kinta pagal masës pernaðos ir kataliziniø reakcijø ki-
netikos dësningumus. Lyginant tyrimø rezultatus su kitø autoriø darbø
rezultatais, gautais KMR, kuriø sudëtyje yra tamsiøjø metalø, pastebë-
ti labai panaðûs CO konversijos laipsnio kitimo ypatumai.
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1. ÁVADAS

Tiksli informacija apie kataliziniø reakcijø kinetikà ir
katalizatoriaus charakteristikas gaunama atlikus spe-
cialius tyrimus ir nuodugniai iðstudijavus reakcijos me-
chanizmà bei masës pernaðos procesus. Dël sudëtin-
gos KMR struktûros daþniausiai neámanoma iðma-
tuoti KMR sienelës ir padengtojo sluoksnio vietines
temperatûras bei terðalo koncentracijas ir ávertinti tik-
ràjá faziø sàlyèio pavirðiø. Taèiau praktiniu poþiûriu
svarbi reakcijos produkto iðeiga, bendras oksiduoto
ar redukuoto terðalo kiekis. Bendrà tendencijà, ver-
tinant, ar KMR yra veiksmingas, kiek aktyvus ir to-
bulas, galima áþvelgti terðalo konversijos laipsnio pri-
klausomybës nuo átekanèiø á KMR (katalizatoriaus
uþsidegimo) ar ið jo iðtekanèiø dujø temperatûros
kreivëse. Jas analizuojant, konkreèioje temperatûros
ir koncentracijos srityje galima nustatyti esant masës
pernaðos varþà ir teigiamà ar neigiamà reakcijos laips-
ná, kuris apibûdina reakcijos greièio priklausomybæ
nuo absorbuotø deguonies ir CO molekuliø katalizi-
niame pavirðiuje. Rasti reakcijas stabdanèias prieþas-
tis naudinga tobulinant KMR ir jø tyrimo árenginá
bei nustatant optimalias katalizinës reakcijos sàlygas.

Su degimo produktais iðskiriamø kenksmingøjø
medþiagø konversija priklauso nuo daugelio veiksniø
(dujø temperatûros, koncentracijos ir srauto, siste-
mos slëgio, katalizatoriaus ir terðalo sàlyèio laiko, ka-
talizinio reaktoriaus dydþio ir formos bei katalizato-
riaus daleliø formos ir pan.). Jiems visapusiðkai iðtir-

ti reikia daug laiko ir sudëtingos árangos, todël daþ-
nai apsiribojama pasirinkta siaura bandymø sritimi.
Su KMR, kuriø sudëtyje yra tauriøjø metalø, atlikta
daug eksperimentiniø darbø ir pasaulinëje mokslinë-
je techninëje literatûroje paskelbta tø tyrimø rezulta-
tø, taèiau literatûroje trûksta duomenø apie KMR,
kuriø sudëtyje nëra tauriøjø metalø, savybes ir juose
vykstanèius procesus bei ðiuos procesus lemianèius
veiksnius. Iki ðiol tokie KMR, pagaminti plazminiu
bûdu uþpurðkiant aplydytas medþiagas (titano, vana-
dþio, chromo, molibdeno, volframo ir kitø pereina-
møjø metalø oksidus), tirti labai nedaug, o jø savy-
bës praktiðkai nenagrinëtos. Ðis darbas skirtas CO
katalizinës konversijos priklausomybei nuo átekanèio
á KMR dujø miðinio srauto ir jo temperatûrs, pradi-
nës oksiduojamo komponento koncentracijos ir kon-
versijos trukmës nustatyti.

2. HETEROGENINËS REAKCIJOS EIGA KMR

Heterogeninë katalizë, kurioje katalizatorius bûna kie-
tas kûnas, o reagentai – skysèiai arba dujos, vyksta
tarp skirtingø faziø jø sàlyèio vietoje. Kataliziniuose
procesuose, kuriuos sudaro keletas stadijø, pasireiðkia
fizikiniai ir cheminiai reiðkiniai (difuzija, adsorbcija /
chemosorbcija, cheminë reakcija, desorbcija), kuriø
spartà lemia temperatûra. KMR naudojant þemoje
temperatûroje ir kataliziniame pavirðiuje esant reika-
lingam terðalui sudegti oksidatoriaus kiekiui, katalizi-
nës reakcijos nevyksta arba vyksta lëtai, nes reagavi-
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mo greitá riboja cheminë kinetika. Cheminæ reakcijà
gali riboti lëti reaguojanèiøjø medþiagø ir reakcijos
produktø difuziniai masës mainai. Pakilus sistemos
temperatûrai, prasideda cheminë reakcija, kurios spartø
vyksmà gali pradëti riboti masës pernaðos procesai.
Daþnai tariama, kad staigus temperatûros pakilimas
iðilgai KMR reiðkia perëjimà ið kinetinio reþimo á ma-
sës pernaðos reþimà, ir ðis perëjimas literatûroje vadi-
namas katalizatoriaus uþsidegimo taðku. Ðis taðkas
KMR viduje nustatomas analizuojant kreivæ konversi-
jos laipsnis–dujø miðinio iðtekëjimo temperatûra ir fik-
suojamas stebint ryðkø KMR temperatûros pakilimà,
arba ryðkø konversijos laipsnio padidëjimà, analizuo-
jant kreivæ konversijos laipsnis–dujø miðinio átekëjimo
temperatûra, bei didelius Sh ir Nu skaièiø svyravimus
[1]. Uþsidegimo taðkas iðreiðkia katalizatoriaus koky-
bës lygá ir ðiame darbe jis apibûdinamas þemiausia
temperatûra, kurioje pasiekiamas konversijos laipsnis
yra 50% nuo didþiausio konversijos laipsnio, gauna-
mo pasirinktomis KMR naudojimo sàlygomis.

Tekant dujø miðiniui per KMR, jame gali vykti
ðimtai sudëtingø cheminiø reakcijø, priklausanèiø nuo
katalizinës dangos ir dujø fazës sudëties bei tempe-
ratûros. Ðiame darbe buvo pasirinktos CO oksidaci-
jos reakcijos, vykstanèios esant pakankamam deguo-
nies kiekiui ir dalyvaujant oksidiniam katalizatoriui.
Anglies monoksido degimo cheminë reakcija katali-
zinës dangos pavirðiuje vyksta per daugelá sudëtingø
stadijø, kuriø suminë reakcija:
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Ši reakcija išsamiai iðstudijuota ir galima rasti ga-
na daug literatûros apie jos kinetikà, katalizëje daly-
vaujant tauriesiems ir/ar retiesiems metalams [2, 3].

Kataliziniame monolitiniame reaktoriuje dujø mi-
ðinio temperatûrai esant aukðtesnei uþ 1200°C, gali
pradëti vykti anglies monoksido oksidacija dujø fazë-
je, taèiau atliekant bandymus ðiame darbe apibrëþto-
mis sàlygomis, tokios temperatûros nepasiekiamos ir
ðis reþimas nenagrinëjamas.

Cheminës reakcijos greitis pagal veikianèiøjø masiø
dësná yra tiesiog proporcingas reaguojanèiøjø medþiagø
koncentracijø sandaugai. Reakcijai vykstant KMR, tar-
pusavyje susilieèia tik pavirðiuje esanèios medþiagos, to-
dël komponento reagavimo greitá lemia reaguojanèiøjø
ar reakcijos metu susidaranèiø medþiagø koncentracijø
pokytis per laiko vienetà pavirðiaus ploto vienetui. Re-
akcijai tarp chemiðkai adsorbuotø CO molekuliø ir di-
socijavusiø deguonies atomø vykstant pagal Langmui-
r’o-Hinshelwoodo mechanizmà, ávertinæs pavirðinæ re-
akcijà, molekulinæ ir disociacinæ adsorbcijas, S. E. Volt-
zas (Voltz) uþraðë reakcijos greièio iðraiðkà [4]:
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Esant maþoms CO koncentracijoms ir silpnai de-
guonies absorbcijai, vardiklis (1) lygtyje artimas vie-
netui, todël lygtá galima supaprastinti iki:
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Heterogeninë katalizinë reakcija prasideda ir vyks-
ta faziø kontakto pavirðiuje, kurá terðalas ir oksidato-
rius turi pasiekti, o susidaræ produktai, kad galëtø
sàveikauti nauji reagentø kiekiai, – ið jo pasiðalinti.
Todël heterogeniniø reakcijø eigà lemia nevarþoma
CO ir O2 difuzija bei priemonës jai pasiekti. Tekantá
KMR dujø miðiná sudaranèiø komponentø koncen-
tracijos ir temperatûros skirtumas gali susidaryti du-
jø tëkmëje, tarp faziø (tarp dujø tëkmës ir katalizi-
nio pavirðiaus) ir katalizinio paviršiaus porose.

Daugelyje darbø [5–8], norint nustatyti pagrindi-
nius masës pernaðos ypatumus, tiek eksperimentai,
tiek modeliavimas atliekami viename KMR mikroka-
nale, o reaktoriaus savybës ávertinamos tariant, kad
visuose mikrokanaluose aktyvusis sluoksnis yra vie-
nodo storio. Tokio supaprastinimo pagrástumas gali
bûti ginèijamas, ypaè kai KMR gaminami aktyvias
medþiagas ant substrato nusodinant cheminiu bûdu.
Sudarant dangas plazminio purðkimo bûdu ðio trû-
kumo iðvengta. Be to, ðiame darbe tyrimai buvo at-
likti ir rezultatai apibendrinti visame KMR, per já
tekant realiems degimo produktams.

3. METODIKA

Lietuvos energetikos institute plazminio purðkimo bû-
du ið CuO, Cu, Cr2O3 ir ceolitø ávairiø miðiniø buvo
sudaryta dvylika skirtingos aktyviojo sluoksnio sudëties
kataliziniø dangø. Ankstesni tyrimai [9] rodo, kad veiks-
mingiausios yra tos dangos, kuriø sudëtyje yra CuO, ir
kad ið jø pagamintas KMR (1 pav.) katalizinëmis savy-
bëmis atitinka ðiuo metu plaèiai naudojamà tauriøjø
metalø KMR. Be to, naudojant ðiuolaikinæ analitinæ
árangà nustatyta, kad plazminio purðkimo bûdu ið CuO
sukurtø kataliziniø dangø padengtasis sluoksnis yra to-
lygus, tankus ir porëtas bei pasiþymi gera adhezija su
substratu. Ðios dangos, jas lankstant, dilinant ir gofruo-
jant, iðlaiko gerà mechaniná stiprá. Dangas naudojant
katalizës procese, jø padengtojo sluoksnio struktûra ne-
kinta, jos iðlaiko terminá stiprá iki 1000°C temperatûro-
je ir yra atsparios redukuojantiesiems priedams.

Ið aukðtos kokybës oksidiniø kataliziniø dangø pa-
gamintuose KMR masës pernaðos procesø ypatumai
buvo tirti sukonstruotame specialiame eksperimenti-
niame árenginyje [9]. Jame propano-butano dujø degi-
mo ore produktams susimaiðius su oksidatoriumi (oru)

1 pav. Katalizinis monolitinis reaktorius

½
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gaunamas dujø miðinys, ið vidaus degimo varikliø ið-
skiriamoms dujoms bûdingomis CO koncentracijomis,
ir pasiekiama katalizinei terðalo oksidacijai vykti rei-
kiama ~300°C temperatûra. Bandymai atlikti esant
trims per KMR tekanèio dujø miðinio srautams: 1,
1,5 ir 2 g/s, atitinkantiems Red reikšmes 2200, 3550 ir
4750, esant standartinëms sàlygoms (20°C ir 105 Pa).
Pradinë CO koncentracija dujø miðinyje sudarë 2, 3 ir
4%. CO, CO2, O2 ir CmHn koncentracijos prieð KMR
ir uþ jo nustatytos infraraudonøjø spinduliø dujø ana-
lizatoriumi Tecnotest (Italija) Multigas 488. Eksperi-
mentai atlikti atmosferos slëgyje. Temperatûroms re-
gistruoti panaudota KEITHLEY (JAV) Multimeter
2700 duomenø surinkimo sistema ir kompiuteris. Á
KMR átekanèio dujø miðinio temperatûra kito nuo 70
iki 450°C. Esant tokioms tyrimø sàlygoms vietinë ka-
talizinio pavirðiaus temperatûra pakyla iki 800°C.

4. REZULTATAI IR JØ APTARIMAS

Apþvelgus tyrimø rezultatus CO katalizinës oksidaci-
jos tema matyti, kad, priklausomai nuo katalizato-
riaus rûðies, KMR formos, jo substrato prigimties ir
darbo sàlygø, gaunami ið esmës skirtingi rezultatai,
kuriø nuspëti ið anksto neámanoma. Taigi vienos su-
dëties KMR efektyviai naudoti bet kuriomis sàlygo-
mis neámanoma, taèiau bendrà terðalo konversijos
laipsnio kitimo tendencijà galima áþvelgti. Idealu, jei-
gu kiekvienam konkreèiam atvejui galima parinkti tam
procesui tinkamà substratà, kuris bûtø padengtas tam
atvejui tinkanèiu katalizatoriumi.

Pradinës CO koncentracijos ir dujø miðinio srauto
átaka konversijai
Þinoma, kad ið automobilio, dirbanèio liesu miðiniu ir
neturinèio kenksmingøjø medþiagø neutralizavimo sis-

(1, 1,5 ir 2 g/s, esant standartinëms sàlygoms) paste-
bëta, kad srautui didëjant pasiekiamas maþesnis terða-
lo konversijos laipsnis ir katalizatorius uþsidega aukð-
tesnëje temperatûroje (2 pav.). Á KMR 1 g/s srautu
tiekiant dujø miðiná, kurio sudëtyje yra 3% CO, ter-
ðalo oksidacijos reakcija prasideda aukðtesnëje kaip
250°C temperatûroje ir spartëja átekanèio dujø miði-
nio temperatûrà didinant iki 300°C. Toliau didinant
temperatûrà, CO sureagavimo laipsnis nekinta. Esant
1 g/s dujø miðinio srautui, katalizatoriaus uþsidegimas
fiksuojamas 270°C, o esant 2 g/s srautui – 340°C tem-
peratûroje. Toká katalizatoriaus uþsidegimo tempera-
tûros pakilimà lemia KMR mikrokanalais tekanèio du-
jø miðinio greitis, kuriam didëjant katalizinë sienelë
intensyviau atiduoda ðilumà jà aptekanèioms ðaltesnëms
uþ sienelæ dujoms. Reakcijai vykstant 2 pav. nurody-
tomis sàlygomis ir esant didþiausiam CO konversijos
laipsniui, skirtumas tarp KMR sienelës vidutinës aukð-
èiausios temperatûros ir átekanèio á já dujø miðinio
vidutinës temperatûros yra 210°C, kai dujø miðinio
srautas 1 g/s, ir 100°C – dujas tiekiant 2 g/s srautu.

Panaði anglies monoksido konversijos tendencija,
kai didëjant dujø srautui, terðalo sureagavimo laips-
nis maþëja, iðlieka ir á katalizinio degimo kamerà áte-
kant 2 ir 4% pradinës koncentracijos CO. Esant 2%
CO koncentracijai, katalizatorius uþsidega þemesnëje
temperatûroje nei esant 3% (3 pav.), o átekant 4%
CO – aukðtesnëje temperatûroje (4 pav.). Paþvelgus
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á temperatûros kreiviø, gautø apibendrinus tyrimø re-
zultatus, formas, sprendþiama, kad, reakcijoje daly-
vaujant CuO katalizatoriui, vyksta konkurencinë an-
glies monoksido ir deguonies adsorbcija. Þinoma, kad
esant didesniam deguonies kiekiui reaguojanèiajame
miðinyje gali vykti aktyviøjø centrø reoksidacija. To-
kiu atveju pasiekiamas didesnis CO konversijos laips-
nis, taèiau neiðlaikomas stechiometrinis santykis, ku-
riam esant tuo paèiu metu gaunamas gana aukðtas
trijø terðalø CO, NOx ir CmHn konversijos laipsnis.
Iðlaikyti ðá stechiometriná santyká aktualu, nes toles-
niø darbø tikslas – tiriamàjá KMR pritaikyti visø tri-
jø minëtø terðalø neutralizavimui.

Nustatyta, kad sureagavusio CO dalis maþëja dël
reaguojanèiø medþiagø trumpesnio buvimo laiko ka-
taliziniame monolitiniame reaktoriuje. Didþiausias
konversijos laipsnis, didëjant dujø miðinio srautui, su-
maþëja nuo 76% (1 g/s) iki 62% (1,5 g/s) ir 46% (2
g/s), pradinei CO koncentracijai esant 2, 3 ir 4%.
Taèiau, esant pastoviam dujø miðinio srautui, tik skir-
tingai terðalo koncentracijai, visais atvejais gautas
daugmaþ toks pat didþiausias CO konversijos laips-
nis. Ðiek tiek didesnis skirtumas (nuo 55%, á KMR
tiekiant dujø miðiná, kurio sudëtyje yra 2% CO, iki
42%, kai yra 4% CO) stebimas esant 2 g/s dujø mi-
ðinio srautui (5 pav.). Esant ðiam srautui, taip pat
buvo atlikti eksperimentai á KMR tiekiant dujø mi-
ðiná, kurio sudëtyje yra 1% CO. Tokiomis eksperi-
mento sàlygomis 400°C temperatûroje pasiektas vos
15% terðalo konversijos laipsnis, o átekanèiø á KMR
dujø miðinyje, esant 2 ir 4% CO, gautas 55 ir 40%
konversijos laipsnis (5 pav.). Manoma, jog reagentai
dël didelio dujø miðinio srauto kataliziniame mono-
litiniame reaktoriuje iðbuvo per trumpai, gerai nesu-
simaiðë, todël tik dalis terðalo pasiekë katalizinæ sie-
nelæ.

didëja palaipsniui, taèiau aukðèiau kaip 80% nepakilo
në vieno bandymo metu, manoma, dël masës perne-
ðimo varþos. Reakcijoje dalyvaujant katalizatoriui, vi-
siðka CO konversija gali bûti pasiekta oro pertekliaus
koeficientui esant ðiek tiek didesniam kaip 1 [10]. Ka-
dangi deguonies pertekliaus koeficientas visø eksperi-
mentø metu nebuvo maþesnis uþ 1,2, deguonies trû-
kumas katalizinës reakcijos nestabdë (6 pav.). Panaði
dujø miðinio sudëties kaita iðilgai KMR pastebëta ir
esant kitoms ðiame darbe pasirinktoms tyrimø sàly-
goms, t. y. á KMR tiekiant dujø miðiná, kurio sudëtyje
yra 2 ir 3% CO. Angliavandeniliai, kuriø kiekis dujø
miðinyje priklausomai nuo darbo sàlygø buvo nuo 400
iki 150 ppm, CO oksidacijos reakcijoms átakos taip
pat neturi, nes tiek prieð KMR, tiek uþ jo iðmatuotas
angliavandeniliø kiekis bandymo metu kito paklaidø
ribose (6 pav.). Taip kartu ásitikinta, kad, norint tuo
paèiu metu oksiduoti anglies monoksidà ir angliavan-
denilius, plazminio purðkimo bûdu sudarytas katalizi-
nes dangas bûtina tobulinti, t. y. keisti jø sudarymo
miðinio cheminæ sudëtá, arba KMR gaminti ið dviejø
elementø, kuriø vienas bûtø skirtas CO, o kitas bûtø
labiau pritaikytas CmHn oksiduoti.
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Pagal kataliziniø reakcijø kinetikos teorijà, ið kata-
lizatoriaus uþsidegimo kreiviø (2–5 pav.) formos spren-
dþiama, kad vykstant kataliziniam procesui perëjimas
ið kinetinio á difuziná masës pernaðos reþimà apima
didelá temperatûros intervalà. CO konversijos laipsnis
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6 pav. Dujø miðinio komponentø kaita KMR oksiduojant
3% CO ir dujas tiekiant 1,5 g/s srautu

Remiantis ðio darbo tyrimø rezultatais ir masës per-
naðos teorija manoma, kad visiðka CO konversija ne-
pasiekta dël reaguojanèiø medþiagø perneðimo ið dujø
tûrio á katalizinës dangos padengtojo sluoksnio poras
varþos, t. y. dël ribotos Knudseno difuzijos, kadangi
masës mainø procesus aktyviajame dangos sluoksnyje
lemia porø tûris, kiekis, dydis ir forma. Ámanoma, kad
terðalo konversijos laipsnis padidëtø padidinus katali-
zinio pavirðiaus plotà, t. y. naudojant didesniø mat-
menø KMR. Visiðka konversija gali bûti nepasiekta ir
dël nepakankamos deguonies difuzijos dujø tûryje, ta-
èiau á ðiame darbe naudojamø KMR kanaliukus dël
jø maþo skersmens (de = 0,67 · 10–3 m) maiðymo
elementà ámontuoti techniškai sunku.

Konversijos laipsnio priklausomybë nuo
temperatûros
Kad KMR pradëtø oksiduoti terðalà, jam bûtina su-
teikti toká ðilumos kieká, kad jo pakaktø katalizatoriui
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suaktyvinti. Priimta, kad KMR yra laikomas aktyviu,
jei já naudojant terðalo konversija prasideda tempera-
tûrai pakilus iki 300°C. CO konversijos laipsnio poky-
tis kintant á KMR átekanèio dujø miðinio temperatû-
rai aiðkiai matyti 2–4 pav., kai didinant dujø miðinio
temperatûrà CO konversija intensyvëja, esant bet ku-
riam pasirinktam darbo reþimui. Skiriasi tik kataliza-
toriaus uþsidegimo temperatûra ir sureagavusio CO
dalis, priklausantys nuo katalizës proceso sàlygø.

Eksperimentiðkai nustaèius parametrus, vienas ið
kuriø yra temperatûra, galima apibûdinti KMR cha-
rakteristikas. Apibendrinus darbe gautus rezultatus,
ávertintas KMR aktyvumas, t. y. CO sureagavimo grei-
tis, iðreiðkiantis terðalo koncentracijos pokytá per vie-
netiná laikà vienetiniame katalizinës dangos pavirðiaus
plote:

.7334,02,1874,00008,0 0 =−⋅= RtvCO (3)

Apskaièiavus terðalo sureagavimo greitá, konversi-
jos laipsná bet kurioms reakcijos sàlygoms galima
prognozuoti pagal iðraiðkà:

.
100

0CG

vF
X CO

⋅
⋅⋅

=
(4)

Konversijos laipsnio priklausomybë nuo proceso
trukmës
Þinoma, kad ðiuo metu plaèiai naudojamas KMR, tem-
peratûrai pakilus iki reikiamos ribos, uþsidega iðkart
ir visiðka terðalo konversija pasiekiama per keliasde-
ðimt sekundþiø. Tiriant ið plazminio purðkimo bûdu
sudarytø kataliziniø dangø pagamintus KMR nustaty-
ta, kad pastovioje temperatûroje CO konversijos laips-
nis laikui bëgant nekinta. Palaipsniui didinant á KMR
tiekiamo dujø miðinio temperatûrà katalizë spartëja,
CO konversijos laipsnis didëja iki didþiausio priklau-
somai nuo reakcijos sàlygø, ir ðis procesas uþtrunka
apie 50–60 min., á KMR átekant dujø miðiniui, kurio
sudëtyje yra 2 ir 3% CO (7, 8 pav.). Esant 4% CO

(8 pav.). Analogiðki dësningumai pastebimi ir dujø mi-
ðiniui á KMR átekant 1,5 g/s bei 1 g/s srautais.

Pastebëta, kad, esant vienodai CO pradinei kon-
centracijai, nepriklausomai nuo á KMR tiekiamo du-
jø miðinio srauto, didþiausias CO konversijos laipsnis
pasiekiamas per tà patá laikà (7 pav.). Taèiau, esant
pastoviam dujø miðinio srautui ir didëjant pradinei
CO koncentracijai, konversijos laikas trumpëja (8
pav.).

Ið CO konversijos laipsnio priklausomybës nuo
laiko tyrimø rezultatø matyti, kad KMR darbo re-
þimas yra nestacionarus. X–A termoporomis spin-
duline KMR kryptimi matuojant jo vidiniø sluoks-
niø temperatûrà pastebëta, kad vidutinæ á KMR tie-
kiamo dujø miðinio temperatûrà didinant iki 300°C,
t. y. kol nevyksta CO oksidacija, KMR vidiniø
sluoksniø temperatûra kyla tiesiðkai ir tolygiai (9 a
pav.). Dujø miðinio temperatûrai toliau kylant, KMR
sienelës temperatûra taip pat tolygiai kyla, jei ne-
vykta cheminës reakcijos, taèiau prasidëjus katalizi-
niam CO degimui jos kitimo dësnis keièiasi (9 b
pav.). Prasidëjus CO konversijai, katalizinës siene-
lës pavirðiuje atsiranda vidiniai ðilumos ðaltiniai, ið-
skiriantys ðilumos kieká, kuris proporcingas CO ma-
sës pokyèiui. Ðiø ðaltiniø dislokacija labai nulemia
tolesná katalizinës sienelës temperatûros kitimo dës-
ningumà, nes reakcijos eiga priklauso ne tik nuo
tiekiamø á KMR dujø miðinio parametrø, bet ir nuo
aktyviøjø centrø, esanèiø padengtajame sluoksnyje,
kiekio bei iðsidëstymo.

Lyginant gautus CO konversijos laipsnio tyrimø
rezultatus su kitø autoriø darbø rezultatais [4, 7, 11,
12], pastebëta panaði terðalo konversijos priklauso-
mybës nuo dujø miðinio srauto ir temperatûros bei
pradinës CO koncentracijos tendencija. Yra ir kele-
tas skirtumø. Katalizatoriai, kuriø sudëtyje yra retøjø
þemës ir tauriøjø metalø, uþsidega þemesnëje tempe-
ratûroje, kurioje ir terðalo oksidacijos reakcija vyksta
kelis kartus intensyviau nei aukðtesnës temperatûros
intervale naudojant plazminio purðkimo bûdu suda-
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rytas katalizines dangas, taèiau konversijos laipsnis
ne visuomet pasiekiamas toks aukðtas, kaip ðiame dar-
be atliktø eksperimentø metu.

5. IÐVADOS

1. Á KMR tiekiant 300–400°C temperatûros dujø mi-
ðiná, 1200 ≤ Red ≤ 2900 intervale didþiausias gautas
CO konversijos laipsnis yra 40–70%.

2. Nustatyta, kad dujø miðinio, kurio sudëtyje pa-
stoviai yra 2–4% CO, srautui didëjant nuo 1 iki 2 g/s
(Red = 1200–2900), CuO katalizatoriaus uþsidegimo
temperatûra padidëja 70–45°C, o terðalo konversijos
laipsnis sumaþëja 40%. CO koncentracijai dujø miðiny-
je sumaþëjus nuo 4 iki 2%, katalizatoriaus uþsidegimo
taðkas atitinkamai 50–35°C pasislenka á þemesnës tem-
peratûros sritá.

3. Ištirtas 0,26 m2 pavirðiaus ploto KMR optima-
liai veikia á já átekëjus 320°C temperatûros dujø mi-
ðiniui, kurio sudëtyje yra 3% CO, ir kai Red = 2060.

4. Parodyta, kad esant pastoviems á KMR tiekia-
mo dujø miðinio temperatûrai ir srautui, CO konver-
sijos laipsnis laikui bëgant nekinta. Kylant KMR tem-
peratûrai ir dujø miðinyje, nepriklausomai nuo jo
srauto, terðalo koncentracijai didëjant nuo 2 iki 4%,
CO konversijos laikas sutrumpëja 2,5 karto.

5. Taikant praktikoje ið oksidiniø dangø pagamin-
tus KMR bûtina didinti jø aktyvumà, kai pradinë
CO koncentracija maþesnë kaip 2% ir kai srauto
Red > 2060.

Tyrimus remia Lietuvos valstybinis mokslo ir stu-
dijø fondas.

Gauta 2005 05 25

Paþymëjimai

20, CCCO  – molinë koncentracija mol/m3; C0 – pra-

dinë CO koncentracija %; F – katalizinio paviršiaus
plotas m2; G – dujø mišinio srautas g/s; y – skersinë
KMR koordinatë mm; K – adsorbcijos konstanta
m3/mol; k – reakcijos greièio konstanta m4/(mol · s);
Red – Reinoldso (Reynolds) skaièius pagal KMR sker-
smená; r – KMR spindulys mm; rCO – CO degimo
reakcijos greitis mol/(m2 · s); t0 – átekanèio á KMR
dujø miðinio temperatûra °C; vCO – CO reagavimo
greitis g/(s · m2); X – CO konversijos laipsnis %.
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PECULIARITIES OF CO CONVERSION IN A
CATALYTIC MONOLITHIC REACTOR
CONTAINING CuO

S u m m a r y
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

Âèëüìà Ñíàïêàóñêåíå, Âèòàñ Âàëèí÷þñ,
Ïðàíàñ Âàëàòêÿâè÷þñ

ÎÑÎÁÅÍÍÎÑÒÈ ÊÎÍÂÅÐÑÈÈ CO Â
ÊÀÒÀËÈÒÈ×ÅÑÊÎÌ ÌÎÍÎËÈÒÍÎÌ ÐÅÀÊÒÎÐÅ
Ñ ÀÊÒÈÂÍÛÌ ÊÎÌÏÎÍÅÍÒÎÌ CuO

Ð å ç þ ì e
Ïðèâåäåíû çêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå è èçëîæåíà
èõ èíòåðïðåòàöèÿ, êîãäà ïðîäóêòû ñãîðàíèÿ, â
ñîñòàâå êîòîðûõ ñîäåðæèòñÿ ÑÎ, ïðîòåêàþò ÷åðåç
êàòàëèòè÷åñêèé ìîíîëèòíûé ðåàêòîð (ÊÌÐ). Òàêîé
ÊÌÐ èçãîòîâëåí èç íàïûëåííûõ ïëàçìåííûì
ìåòîäîì êàòàëèòè÷åñêèõ ïîêðûòèé, èìåþùèõ
ìåòàëëè÷åñêèé ñóáñòðàò è îñíîâíîé àêòèâíûé
êîìïîíåíò ÑuO. Èññëåäîâàíà çàâèñèìîñòü
êàòàëèòè÷åñêîé êîíâåðñèè ÑÎ îò òåìïåðàòóðû è
ðàñõîäà ãàçîâ, âõîäÿùèõ â ÊÌÐ, îò íà÷àëüíîé
êîíöåíòðàöèè âðåäíîãî âåùåñòâà âî âûõëîïíûõ
ãàçàõ è îò ïðîäîëæèòåëüíîñòè êîíâåðñèè.

Îïðåäåëåíî, ÷òî êîíâåðñèÿ ÑÎ â çàâèñèìîñòè îò
âûøåóïîìÿíóòûõ ôàêòîðîâ èçìåíÿåòñÿ ñîãëàñíî
òåîðèÿì ìàññîîáìåíà è êèíåòèêè êàòàëèòè÷åñêèõ
ðåàêöèé. Ñðàâíåíèÿ ïîëó÷åííûõ ðåçóëüòàòîâ ñ
äàííûìè ðàáîò âûïîëíåííûõ äðóãèìè àâòîðàìè,
ïîêàçàëè î÷åíü áëèçêèå îñîáåííîñòè èçìåíåíèÿ
êîíâåðñèè ÑÎ.

Êëþ÷åâûå ñëîâà: êàòàëèòè÷åñêîå ïîêðûòèå,
êàòàëèòè÷åñêèé ìîíîëèòíûé ðåàêòîð, îêèñü
óãëåðîäà, ñòåïåíü êîíâåðñèè, ìàññîîáìåí


