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3. ІНФОРМАЦІЯ ПРО ГРАНТООТРИМУВАЧА ТА ОРГАНІЗАЦІЮ(Ї) 
СУБВИКОНАВЦЯ(ІВ) ПРОЄКТУ 

Грантоотримувачем є Інститут фізичної хімії ім. Л.В. Писаржевського НАН України. Виконання 
проекту не передбачає залучення організацій-субвиконавців. 

4. ОПИС ПРОЄКТУ 
 
4.1. Мета Проєкту 
Метою проекту є розробка цеоліт- та нановуглець-вмісних каталізаторів перетворення метанолу 
до диметилового ефіру та процесів гідрування/дегідрування, які характеризуються підвищеною 
продуктивністю. 

 
4.2. Основні завдання Проєкту 
Основними завданнями проекту є визначення залежності каталітичних властивостей вуглецевих 
наноматеріалів та композитів на основі цеоліту ZSM-5 і оксиду алюмінію, від їх структурних 
характеристик та створення підходів щодо отримання нових каталізаторів з підвищеною 
активністю та стабільністю у реакціях гідрування, дегідрування та перетворення метанолу. 

 
4.3. Детальний зміст Проєкту: 
 
- Сучасний стан проблеми 

Дослідження, реакцій гідрування показали  можливість активації водню графенвмісними 
композитними матеріалами. Отриманий результат став поштовхом для появи нових робіт, що 



присвячені гідруванню різних органічних субстратів на вуглецевих наноматеріалах. Показано, 
що зміна режиму дифузії реагентів у зерні каталізатора з нормального на аномальний, дозволить 
суттєво підвищити продуктивність таких каталізаторів. 
 
- Новизна Проєкту 

Буде запропоновано нові шляхи підвищення продуктивності гетерогенно-каталітичних 
процесів. Згідно з одним із шляхів передбачається досягти збільшення ефективності процесу 
шляхом використання компонентів каталізатора із підвищеною каталітичною активністю. Інший 
шлях передбачає підвищення ефективності, що базується на застосуванні явища аномальної 
дифузії реагенту в зерні каталізатора. 

 
- Методологія дослідження 

Вуглецеві наноматеріали буде синтезовано за відпрацьованими раніше методиками. 
Дослідження каталітичної активності буде проводитись у стаціонарних та нестаціонарних 
режимах. Квантово-хімічні розрахунки буде проведено з використанням модуля US GAMESS.  
Дослідження аномальної дифузії базується на описі експериментальних даних зміни кількості 
речовини у пористому тілі в часі на підставі рішень рівнянь звичайної та аномальної дифузії, 
одержаних за початкових та граничних умов, що відповідають експериментальній конфігурації. 

 

 
5. ОТРИМАНІ НАУКОВІ АБО НАУКОВО-ТЕХНІЧНІ РЕЗУЛЬТАТИ в поточному 
році/в рамках реалізації Проєкту, зокрема: 

 
В рамках виконання проєкту виконано всі поставлені завдання етапу виконання проєкту та 
досягнуто всіх індикаторів виконання. 
 

5.1. Опис наукових або науково-технічних результатів, отриманих в рамках виконання 
Проєкту (із зазначенням їх якісних та кількісних (технічних) характеристик) 

В результаті виконання етапу проекту вивчено активність синтезованих цеоліт-вмісних 
каталізаторів у процесі перетворення метанолу до диметилового ефіру в залежності від 
концентрації реагенту, об’ємної швидкості потоку та розміру зерна каталізатора. Встановлено 
кінетичну та дифузійні області перебігу процесу перетворення метанолу на синтезованих 
цеолітвмісних каталізаторах. Показано, що на зернах каталізаторів діаметром менше 0,5 мм 
швидкість процесу утворення диметилового ефіру з метанолу перебігає в кінетичній області, на 
зернах каталізаторів діаметром більше 2 мм за температур до 2500С швидкість процесу утворення 
диметилового ефіру з метанолу гальмується внутрішньою дифузією реагентів в порах 
каталізатора. Встановлено концентраційну залежність активності каталізаторів на основі цеоліту 
ZSM-5 та оксиду алюмінію у процесі конверсії метанолу до диметилового ефіру. Виявлено вплив 
води на швидкість утворення диметилового ефіру. Розроблено кінетичні моделі процесу 
перетворення метанолу в диметиловий ефір на синтезованих цеолітвмісних каталізаторах на 
основі формалізмів Ленгмюра-Хіншельвуда та Ілі-Ріділа. Експериментальна перевірка 
розроблених моделей виявила, що тільки кінетика Ленгмюра-Хіншельвуда повністю описує 
експериментальні данні, Показано, що процес синтезу диметилового ефіру може відбуватись як 
за асоціативним, так і за дисоціативним механізмами. 

Визначено активність синтезованих нановуглецевих та нановуглецьвмісних каталізаторів 
у процесі гідрування етилену в залежності від температури, концентрації реагентів та об’ємної 
швидкості потоку. Показано, що каталітична активність зразків з нанесеним ВОГ на оксид 
алюмінію зменшується зі збільшенням вмісту нанесеного ВОГ Виявлено вплив спіловеру водню 



з нанесеного ВОГ на носій на перебіг процесу гідрування. Показано, що швидкість поверхневої 
міграції водню зменшується в ряду: Al2O3>MgO>SiO2>Cакт. Встановлено, що збільшення 
концентрації ефірних та гідроксильних груп на поверхні ВНТ та ВОГ призводить до збільшення 
концентрації активних центрів реакції гідрування ацетилену. Дослідження процесу гідрування 
ацетилену молекулярним воднем на різних зразках ВОГ дозволило запропоновати структуру 
активних центрів адсорбції водню та ацетилену на поверхні ВНТ та ВОГ. Утворення метану в 
реакції гідрування ацетилену перебігає внаслідок адсорбції молекули С2Н2 на окремому типі 
активних центрів. Досліджено температурні та концентраційні залежності швидкості гідрування 
ацетилену на вуглецевих нанотрубках та на зразках відновленого оксиду графену.  

Досліджено каталітичні властивості зразків відновленого оксиду графену в реакції 
дегідрування етану та пропану. Продуктами дегідрування етану були етилен, метан та водень. 
Вуглеводневими продуктами перетворень пропану є пропілен, етан, етилен та метан. На підставі 
аналізу температурних та концентраційних залежностей швидкості дегідрування етану та 
пропану на вуглецевих нанотрубках та на зразках відновленого оксиду графену встановлено, що 
збільшення латеральних розмірів частинок, вмісту дефектів гратки, вмісту пірольних та 
піразольних груп, а також зменшення вмісту піридинових та кисневмісних груп в структурі 
вуглецевих наноматеріалів призводить до збільшення їх каталітичної активності та селективності 
за ненасиченими вуглеводнями. Таким чином, для підвищення каталітичної активності ВОГ в 
реакції гідрування етилену необхідно оптимізувати вміст ефірних та гідроксильних груп, 
мінімізувати вміст карбонільних груп та піридинових циклів, збільшити вміст пірольних груп.  

З метою пошуку структури перехідного стану та енергії активації адсорбції етилену на 
молекулі фулерену розраховано рівноважну просторову будову передреакційного комплексу та 
комплексу продуктів реакції. Методом DFT (B3LYP, 6-31G(d, p)) з урахуванням дисперсійної 
поправки Грімме виконані квантовохімічні розрахунки по пошуку оптимальної будови молекули 
фулерену С60 в різних мультиплетних станах та рівноважної структури відповідних 
адсорбційних комплексів, а також розрахунку енергії їхнього утворення. На підставі 
моделювання альтернативних процесів фізичної та дисоціативної адсорбції етилену на фулерені 
С60 методом DFT виявлено новий шлях активації молекули етилену. Встановлено значення 
енергій адсорбції етилену на різних ділянках фулерену С60. Проведені квантовохімічні 
розрахунки методом теорії функціоналу густини з обмінно-кореляційним функціоналом довели, 
що ацетилен різним чином адсорбується на фулеренах С60 та С70. Адсорбція ацетилену на 
фулерені С60 відбувається недисоціативно з утворенням С-С зв’язків між атомами вуглецю 
ацетилену та фулерену. Адсорбція ацетилену на фулерені С70 відбувається як дисоціативно з 
утворенням С-С зв’язків між атомами вуглецю ацетилену та фулерену та відривом від ацетилену 
атому водню, який приєднується до сусіднього з центром адсорбції атому вуглецю фулерену, так 
і недисоціативно з розривом зв’язку С-С фулерену та утворенням спільної спряженої системи 

Встановлено режим транспорту метанолу у зерні цеолітвмісних каталізаторів методом 
дифузійної комірки. Розроблено чисельну схему аналізу експериментальних даних транспорту 
метанолу у цеолітвмісних каталізаторах. На підставі дослідження масопереносу метанолу у порах 
каталізаторів з різним співвідношенням цеоліту H-ZSM-5 та оксиду алюмінію встановлено, що 
масоперенос метанолу у каталізаторах є аномальним та описується рівнянням дифузії з дробовою 
похідною за часом, що може бути обумовлено різним часом утримання молекул метанолу на 
адсорбційних центрах каталізатора. Дослідження масопереносу метану у порах каталізаторів на 
основі цеоліту H-ZSM-5 та оксиду алюмінію з різною пористою будовою встановлено дали змогу 
зробити висновок про те, що дифузія метану у каталізаторах є молекулярною та описується 
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uporvrixni peynbrarl4 pea:ri:aqii rpoeKry, o(popuneni siAnoniruro Ao ACTy 3008:2015 <In(fopuaqir
ra AoKyMenraqis. 3niru y c$epi HayKr i rexnirn. Crpyxrypa ra npaBlrna oSopunroBaunfl),
ony6lixoeano 9 ctarefi, ony6nixoeaHo re3r{ 9 Aononi.uefi, ui4roroBJreuo ra HarrpaBneHo Ao .qpyry 3

crarri.

5.2. 3a HasnHocri nayrcoso-rexHi.rHoi npogyrqii o6rpyHryBaHHfl ii nepenar y uopinnrHni :
icuylovuurrr aHaJroraMrr

Ilpoerr ue nepe46auae crBopeHHs HayKoBo-rcxniqnoi npoayrqii.

5.3. Ilparcuruna qinuicrb orprrMaHrrx pe3yJnrarin pea;risaqii llpoexry AJrfl emouoprircu ra
cycui;rrcrna (crocy€Tbcq upoercrin, qo nepegdauarcTb rrpoBeAeHHfl rrplrnJraAHrrx HayrcoBr.rx
Aoc.niAxens i Hayrcon o-rexni.rnr.rx po:po 6orc)

Ilpoerr ue uepe46auae rpoBeAeHHr rrplrxJraAur{x HayKoBLtx AocniANenr i nayxono-rexniqurax
pospo6or.

5.4. Ouuc mJrsxin ra cnoco6in no4a,rrmoro BrrrcoprrcraHHs peymrarin Br.rKoHaHHr flpoercry
n cycni,rrnifi uparcruqi.

O4epxani noni 3HaHH, IrIoAo KararirnqHzx nnacr[eocrefi ua:repia;rin Ha ocuoei
HaHoByrneIIeBI{x crpyKTyp ra r<ineru.nrux oco6:rlrsocrefi peaxqifi, uo xaralisyro:rrcx raK]rMrI
crpyKTyprlMll, snafiAyG cBoe IIIrlpoKe BprKopvcraHH, [pLr crnopeHni HoBr4x rcara-niaaropir ra
rrpoeKTyBaHni xiMi.rHax upoqecin ra araparin.

flpurrairxa: AnorosaHl-Ifi ssir ne vricrzm niAonaocrefi, sa6oponeHr.rx Ao ni4xpraroro ouy6lirynannx

Hayrconufi rcepinnrarc llpoercry
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