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Актуальность исследования. 

В ХХI веке человечество столкнулось с глобальной проблемой - 
изменение климата Земли в результате роста концентрации парниковых газов в 
атмосфере. Уже сейчас человечество ощущает действие парникового эффекта. 
На сегодняшний день проблема рациональной утилизации природных и 
попутных нефтяных газов и прекращение их сжигания в факелах является 
одной из острых и нерешенных экологических проблем. 

Природный газ, как правило, на 90-98% состоит из метана и является 
экологически более чистым и энергетически более выгодным топливом, чем 
нефть или каменный уголь.При утилизации всех видов топлива в атмосферу 
ежегодно выбрасывается 25 млрд. тонн двуокиси углерода, который служит 
основной причиной парникового эффекта, вызывающего глобальное 
потепление. Все это означает, что поиск реальных альтернатив 
углеводородным топливам является исключительно актуальной проблемой. 

В настоящее время многие специалисты в области энергетики, активисты 
общественных движений в защиту среды обитания отдают предпочтение 
водородному топливу. Постоянно ведутся исследования, призванные более 
широко внедрить использование водородного топлива в качестве замены 
бензину. В зарубежных странах использование водорода на транспорте и в 
энергетике – перспективное направление, на которое возлагаются большие 
надежды. Поэтому одной из актуальных и важнейших задач в области 
органического катализа является активация метана – природного и попутного 
нефтяного газа (в составе которых содержится от 65 до 98% метана) для 
целенаправленного одностадийного получения полупродуктов органического 
синтеза и топливных композиций с помощью наноразмерных катализаторов 
нового поколения. Углубленное исследование селективного окисления метана 
соответствует приоритетам развития Казахстана в области использования 
собственного углеводородного сырья.  

 
Цели и задачи исследований. 
Целью работы является разработка эффективных современных 

композитных катализаторов методом горения растворов для экологически 
чистого производства синтез-газа, решения проблем декарбонизации и 
достижения углеродной нейтральности. 

Для достижения поставленной цели установлены следующие задачи: 
- Синтез массивных, нанесенных и блочных катализаторов 



 

традиционным методом пропитки, современным методом 
самораспространяющегося высокотемпературного синтеза (СВС) и его 
современной модификацией – методом растворного горения для производства 
синтез-газа и водородсодержащих топливных смесей; 

- Изучение текстурных характеристик, элементного и фазового состава, 
микроструктуры, морфологии и адсорбционных свойств катализаторов 
методами ПЭМ, СЭМ, РФА, БЭТ, ТПД и др. для выявления факторов, 
определяющих активность и стабильность каталитических систем при 
длительной эксплуатации. Определение взаимосвязи каталитических и 
физико-химических свойств катализаторов; 

- Тестирование разработанных катализаторов в процессе риформинга 
метана. Установление зависимости каталитической активности от состава и 
свойств синтезированных катализаторов; 

- Выявление оптимальных условий проведения процесса путем 
варьирования технологических параметров (температура, объемная скорость, 
соотношение компонентов реакционной смеси, содержание активной фазы на 
носителе и др.); 

- Определение оптимальных катализаторов риформинга метана. 
Проведение испытаний на укрупненной автоматизированной установке. 

 
Методы исследования. 
Испытания разработанных катализаторов проводились на лабораторной 

автоматизированной проточной каталитической установке в реакторе с 
фиксированным слоем катализатора, а также в укрупненной 
автоматизированной установке. Свойства разработанных катализаторов были 
исследованы методом просвечивающей электронной микроскопии (ПЭМ), 
сканирующей электронной микроскопий (СЭМ), рентгенофазового анализа 
(РФА), температурно-программированной десорбции (ТПД) и методом 
Брунауэра-Эммета-Теллера (БЭТ). Продукты реакции анализировались 
методом газовой хроматографии (ГХ). 

 
Основные положения (доказанные научные гипотезы и другие 

выводы, являющиеся новыми знаниями), выносимые на защиту: 
- способ приготовления активных и селективных Co-Al/мочевина, Со-

Mg(+B)/мочевина, Со-Al-Mg-Mn/мочевина, Ni-Al-Mg/мочевина, Ni-Al-Mg-
Mn/мочевина катализаторов методом горения растворов для парциального 
окисления метана (ПОМ) и углекислотной конверсии метана (УКМ); 

- оптимальные составы катализаторов для процессов окислительного 
превращения метана: 30% Co - 70% Al/60% мочевины,60% Co - 40% Mg/22% 
мочевины - 37% H3BO3, 20%Со - 20%Al - 5%Mg - 5%Mn/50% мочевины, 10% 
Ni - 35% Al - 5% Mg/50% мочевины, 20%Ni - 20%Al - 5%Mg - 5%Mn/50% 
мочевины; 

- оптимальные условия проведения ПОМ и УКМ в присутствии 
композитных катализаторов: для 60%Со-40%Al: конверсия CH4 - 98%, 
конверсия CO2 - 86%, выход Н2 - 99% и СО - 85% при 900°C; для 60%Со-



 

40%Mg: конверсия CH4 - 90%, селективность по Н2 - 92% и СО - 95% при 
900°C и W = 2500 ч-1; для 20%Al-20%Co-5%Mn-5%Mg: конверсия СН4 - 98%, 
выход Н2 - 98% и СО - 43% при 900оС и W = 2500 ч-1; для 10%Ni-35%Al-5%Mg: 
при окислительной конверсии СН4: 98% конверсия СН4, выход Н2 - 98%, выход 
СО - 40% при 900°С и W = 2500 ч-1; для углекислотной конверсии СН4: 
конверсия СН4 - 99%, конверсия СО2 - 98%, выход Н2 - 51%, выход СО - 36% 
при 900°С и W = 2000 ч-1; для 20%Ni-20%Al-5%Mg-5%Mn: выход Н2 - 98%, СО 
- 43%, селективность по Н2 - 99% и по CO - 98% при 900°С и W = 6500 ч-1; 

- роль замещения ионами Co2+ ионов Β3+ и Mg2+ в Со-Mg катализаторе с 
добавлением Н3ВО3, ведущая к увеличению параметров кристаллической 
решетки образуемой шпинели; 

- роль воды, заключающаяся в том, что со снижением количества 
добавляемой воды до 15 мл в процессе приготовления катализаторов 
увеличивается образование дендритов и их горение происходит намного более 
интенсивно, в продуктах обнаружено незначительное количество 
непрореагировавших оксидов никеля и, соответственно, большее количество 
образованной шпинели, которая, как предполагается, способствует активации 
синтезированных катализаторов. 

 
Научная новизна. 
Разработаны новые активные, эффективные и термостабильные 

катализаторы нового поколения, приготовленные современным методом 
растворного горения, для получения синтез-газа и водорода из метана. 

- Впервые установлены температурно-временные профили объемного 
режима горения систем при приготовлении катализаторов: 30% Co - 70% 
Al/60% мочевины, 20%Со - 20%Al - 5%Mg - 5%Mn/50% мочевины, 10% Ni - 
35% Al - 5% Mg/50% мочевины, 20%Ni - 20%Al - 5%Mg - 5%Mn/50% 
мочевины; 

- Впервые показана роль Al в растворе, ведущая к увеличению 
концентрации шпинели CoAl2O4 в катализаторе 30% Co - 70% Al/60% 
мочевины, а также к изменению параметров кристаллической решетки без 
структурных изменений, от которой зависит превращение метана. Такие 
нестехиометрические шпинели образуются в результате 
самораспространяющегося высокотемпературного синтеза с очень высокой 
скоростью нагрева и охлаждения, что приводит к высокой концентрации 
дефектов в катализаторах, которые являются активными центрами катализа; 

- Впервые установлено два центра адсорбции кислорода, которые могут 
выполнять важную роль в реакциях окислительных процессов. 
Прочносвязанная форма кислорода является наиболее реакционноспособной и 
участвует в реакциях парциального окисления; 

- Для Ni-Al-Mg/мочевина катализаторов впервые установлено, что 
физические свойства и атомная структура катализаторов, созданных в 
результате растворного горения, зависят от количества воды, используемой в 
исходном растворе при приготовлении катализаторов. Уменьшение объёма 
добавляемой при синтезе катализаторов воды приводит к увеличению 



 

концентрации шпинели NiAl2O4, которая образуется по реакции NiO + Al2O3 → 
NiAl2O4, Ni2+ → Ni3+; 

- Показано, что катализаторы с большим содержанием шпинели NiAl2O4, 
но с меньшей поверхностью являются наиболее активными. Это означает, что 
для данной реакции решающим фактором является химический состав и 
реакция не лимитируется адсорбцией метана, поэтому поверхность не влияет 
на результаты; 

- Впервые предложены условия проведения процесса риформинга метана 
в современное экологически чистое водородсодержащее топливо на 
разработанных катализаторах; 

- Разработанные составы катализаторов защищены 2 патентами РК на 
полезную модель. 

 
Связь темы с научно-исследовательскими работами и 

Государственными программами. 
Работа выполнялась в рамках грантовых проектов, финансируемых МОН 

РК:AP05132348 «Разработка современных модифицированных топлив и 
углеводородов различного назначения из газообразного природного сырья на 
композитных материалах нового поколения» (№ госрегистрации 0118РК00272, 
2018-2020 гг.); AP08855562 «Развитие фундаментальных аспектов 
каталитического риформинга возобновляемого природного сырья - биогаза для 
разработки экологически чистых высокоэффективных топлив»(№ 
госрегистрации 0120РК00479, 2020-2022 гг.). 

Личный вклад автора, публикации и апробация практических 
результатов работы. 

Личный вклад автора заключается в анализе литературных исследований, 
выполнении экспериментальной части работы, физико-химических методов 
анализа, обобщении и интерпретации полученных экспериментальных данных 
и выводов. 

Основные результаты диссертационной работы были опубликованы в 
соавторстве в 16 публикациях, в том числе в 5 статьях в международных 
научных изданиях, входящим в базу данных Scopus и Thomson Reuters; в 1 
статье в журнале, рекомендованном Комитетом по контролю в сфере 
образования и науки МОН РК; в 8 материалах международных и 
республиканских научных конференций. По результатам работы в соавторстве 
также получены 2 патента на полезную модель РК.  

Основные результаты и положения диссертации были представлены на 
следующих научных конференциях: 

 - 12th Natural Gas Conversion Symposium NGCS, June 2-6, 2019, San 
Antonio, USA;  

 - 22nd Conference Process Integration, Modelling and Optimisation for Energy 
Saving and Pollution Reduction PRES19, October 20-23, 2019, Crete, Greece; 

 - 26th North American Catalysis Society Meeting NAM26, June 23-28, 2019, 
Chicago, USA; 

 - The 8th Asia-Pasific Congress on Catalysis, August 4-7, 2019, 



 

Bangkok,Thailand; 
 - V International Conference Catalysis for Renewable Sources: Fuel, Energy, 

Chemicals CRS-5, September 2-6, 2019, Crete, Greece; 
 - 2nd Intern. Conf. on Reaction Kinetics, Mechanisms and Catalysis RKMC, 

May 20-22, 2021, Budapest, Hungary;  
 - 24th Intern. Congress of Chemical and Process Engineering CHISA, March 

15-18, 2021, Prague, Czech Republic;  
 - XXIV International Conference on Chemical Reactors CHEMREACTOR-

24, September 12-17, 2021, Milan, Italy. 


