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РАН на диссертационную работу Тельбаевой Молдир Муратбековны на тему:
«Каталитический синтез экологически чистого энергоносителя -  водорода из 

углеводородного сырья», представленный на соискание степени доктора филисофии 
(PhD) по специальности 6D060600 - «Химия»

Работа Тельбаевой М.М. на тему: «Каталитический синтез экологически чистого 
энергоносителя -  водорода из углеводородного сырья» посвящена разработке эффективных 
и термостабильных нанесенных на носитель катализаторов с низким содержанием оксидов 
металлов переменной валентности (Ni, Со) на носителе для углекислотной конверсии 
метана (УКМ) в водородсодержащую смесь и определению взаимосвязи между 
активностью синтезированных катализаторов с их физико-химическими характеристиками.

В результате сжигания природных ископаемых на промышленных предприятиях 
образуются парниковые газы (СОг, СНЦ, N 0 и др.), которые загрязняют окружающую 
среду. В связи с этим превращение парниковых газов особенно, диоксида углерода и метана 
в ценные продукты приобретает все большее значение.

Во время исполнения диссертации, Тельбаева М.М. осуществляла разработку 
монометаллических и биметаллических катализаторов для углекислотной конверсии 
метана до водородсодержащей смеси. Ею проведено системное исследование 
углекислотной конверсии метана на никель, кобальтсодержащих каталитических системах.

В начальном этапе она приготовила монометаллические катализаторы на основе 
переходных элементов, нанесенные на оксид алюминия и исследовала их в реакции 
углекислотной конверсии метана (УКМ). В результате ее исследовании определено, что 
наиболее эффективными в реакции УКМ до водородсодержащей смеси являются образцы 
Ni/y-АЬОз и Со/у-АЬОз.

Далее она изучила влияние содержания оксидов никеля, молибдена и кобальта, 
нанесенных на у-АЬОз, на выход продуктов реакции УКМ. Содержание оксидов на 
носителе варьировала в интервале от 1 до 20 мас.%. Наиболее активными выявлены 3%Ni/y- 
AI2O3 и 15%Со/у-АЬОз катализаторы.

В следующей серии исследовании она изучала метод приготовления эффективных 
монометаллических 3%№/у-АЬОз и 15%Со/у-А120з катализаторов в углекислотной 
конверсии метана до водородсодержащей смеси. Катализаторы были приготовлены 
методом глубокой и капиллярной пропитки носителя, а также методом последовательной 
капиллярной пропитки носителей по влагоемкости солями растворов переходных металлов 
с использованием диспергирующих соединений (М, Г, ЩК). Для никелевого катализатора 
выбран эффективный способ приготовления (метод капиллярной пропитки носителя по 
влагоемкости) который благодаря распределению активного компонента (NiO, Ni) по 
внешней поверхности гранулы позволил повысить его каталитическую активность для 
получения водородсодержащей смеси углекислотной конверсией метана. При условиях 
реакции: СЩ:С02 = 1:1, Тр -  800°С, W=1500 ч"1 значения конверсии, выхода продуктов и 
селективности составляют: Хсн4,- 89 %, Хсог - 93 %, Снг -  45,4 об %, Ссо -  42,4 об %, Sh2 - 
50 %, Sco -  47,5 %. Изучение влияния метода приготовления катализатора 15% Со/у-АЬОз 
на его активность в реакции УКМ показало, что на активность катализатора влияет как 
природа диспергирующего соединения, так и последовательность пропитки носителя. 
Наиболее эффективной последовательностью нанесения является следующая: на носитель 
наносят диспергатор, затем носитель просушивается, далее наносится азотнокислый 
раствор кобальта (15 мас.% СоО/у-АЬОз+ДС). По сравнению с диспергаторами Г и ЩК 
использование диспергирующего агента (М) приводит к повышению активности 
катализатора. Концентрации водорода в продуктах реакции составляет 49,5 об. %, 
концентрация СО -  38,8 об.%.



Дальнейшее исследование углекислотной конверсии метана до водородсодержащей 
смеси проведена на биметаллических никель-кобальтовых катализаторах. Тестирование 
активности синтезированных образцов в УКМ при Тр=800 °С, W=1500 ч '1 и СШ:С02 = 1:1 
показало, что по конверсии метана катализаторы можно расположить в следующей 
последовательности: 7 %Co-3 %Ni/y-Ab0 3  (Хсн4=99%) > 5%Со-3%№/у-АЬОз (Хсн4=98,3%) 
> 3%Co-3%Ni/y-Al20 3 (ХСн4=97,2%) > l%Co-3%Ni/y-Al20 3 (Хсн4=96%) > 9%Co-3%Ni/y- 
AI2O3 (Хсн4=95,5%).

Проведены исследования по определению оптимальных технологических 
параметров синтеза водородсодержащей смеси в реакции углекислотной конверсии метана 
на эффективном биметаллическом 7 %Co-3 %Ni/y-Ah0 3  катализаторе. Определение влияния 
технологических режимов было изучено в широком интервале: температура реакции от 600 
до 850 °С, с шагом 50 °С, объемная скорость от 500 до 11000 ч '1. Определено, что на 
катализаторе 7 %Со-3%№/у-А120з наиболее оптимальными параметрами процесса УКМ 
являются: соотношение СЩ:С02 = 1:1, Т-800°С, объемная скорость 1500 ч '1. При данных 
условиях катализатор 7 %Co-3 %Ni/y-Ah0 3  направляет процесс УКМ в сторону образования 
водородсодержащей смеси с концентрацией водорода 54 об.% и монооксида углерода 48,3 
об.%, конверсия метана составляет 99 %, диоксида углерода - 96,1 %. Проведены 
исследования по установлению длительности работы разработанного 7%Со20з- 
3% NiO+1,5% СегОз/у-АЬОз катализатора в процессе утилизации метана и диоксида 
углерода до синтез-газа. Определена стабильность работы эффективного катализатора 
при оптимальных режимах (Тр-800°С, W- 1500 ч '1, СЩ.'СОг =1:1) углекислотной 
конверсии метана. Определено, что кобальт-никелевый катализатор, модифицированный 
оксидом церия (7% СогОз-3%№0+1,5% СегОз/у-АЬОз) является стабильным в утилизации 
парниковых газов метана и диоксида углерода. При оптимальных условиях процесса (Тр- 
800°С, W- 1500 ч '1, СН4 :СОг =1:1) катализатор не теряет свою активность в реакции УКМ 
в течении 100 часов. Конверсия метана составляет 99,7 %, выход водорода 56 % и 
монооксида углерода 50 %.

Физико-химические характеристики разработанных монометаллических и 
биметаллических катализаторов были исследованы комплексом современных методов 
анализа (РФА, БЭТ, ТГА, ТПВ-Н2 и др) в Центре коллективного пользования Федерального 
государственного бюджетного научного учреждения «Федеральный исследовательский 
центр угля и углехимии Сибирского отделения Российской академии наук» (ФИЦ УУХ СО 
РАН) г. Кемерово, Россия. Результаты исследования окислительно-восстановительных 
характеристик монометаллических 3 %Ni/y-Ah0 3  и 3%Со/у-АЬОз, и биметаллического 
3 %Ni-9 %Co/y-Ah0 3  катализаторов методом термопрограммированного восстановления 
водородом показали, что в ТПВ профиле биметаллического образца по сравнению с 
монометаллическими появляется новый интенсивный пик с Г|тах=3540С, который согласно 
литературным данным относится к сплаву NiCo. В биметаллическом катализаторе 
снижается интенсивность пика I 4max, относящегося к восстановлению никеля в составе 
№А1г0 4 . Это свидетельствует о том, что добавление кобальта может препятствовать 
образованию M AI2O4, тем самым увеличивая долю Ni2+ в составе нанесенных частиц, что 
может способствовать образованию сплава Ni-Co во время процесса восстановления 
катализатора. Сформированный сплав обеспечивает увеличение устойчивости к 
зауглероживанию Ni-Со-содержащих катализаторов в процессе УКМ и способствует 
улучшению подвижности активных форм кислорода, что положительно влияет на 
активность катализатора в изучаемой реакции. Образование сплава Ni-Co подтверждается 
результатами РФА.

Значимость работы заключается во всестороннем анализе литературных данных по 
получению водородсодержащей смеси углекислотной конверсией метана. Кроме того, для 
решения поставленных задач докторантом были применены различные методы синтеза и 
получены наноструктурированные катализаторы различной структуры и морфологией в 
соответствии с поставленными задачами.



Диссертация Тельбаевой М.М. содержит значительный экспериментальный 
материал, основана на разносторонних подходах к решению поставленных задач. Следует 
отметить личный вклад автора диссертации в получение результатов выдвигаемые на 
защиту, имеющие хорошие теоретические обоснования и практическое подтверждение.

Докторант Тельбаева М.М. характеризуется как исполнительный, знающий 
специалист.

Результаты работы многократно рецензировались и обсуждались с положительной 
оценкой на отечественных и зарубежных конференциях. По результатам исследований 
опубликованы 27 работ, из них 16 тезисы докладов конференции, 4 статьи в журналах, 
входящих в базу Scopus, 3 статьи входящих в базу рекомендованным ККСОН, 2 патента на 
полезную модель РК.

Работа Тельбаевой М.М. по актуальности, научному уровню, новизне, значимости 
результатов и общему объему исследований соответствует всем критериям, 
предъявляемым к PhD диссертациям, а ее автор -  Тельбаева М.М. заслуживает 
присуждения степени философии PhD по специальности 6D060600 - «Химия».
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1зденуий М.М. Тельбаеваныц 6D060600 - «Химия» мамандыгы бойынша философия 
докторы (PhD) дэрежесш алу уппн «KeMipcyreKTi шиюзаттан экологияльщ таза энергия 

тасымалдаушы cyTeriHi каталитикальщ жолмен синтездеу» такырыбындагы 
диссертацияльщ жумысына шетелддк гылыми жетекпйнщ

П1К1Р1

М.М. Тельбаеваныц «K eM ipcyreK T i шиюзаттан экологияльщ таза энергия 
тасымалдаушы cyTeriHi каталитикальщ жолмен синтездеу» такырыбындагы жумысы 
метанды (МКК) курамында сутеп бар коспага кем1ркышкылдык конверсиялауга арналган 
курамында ауысиалы валенто (Ni, Со) металл оксидтер1 аз мелшерде тасымалдагышка 
отыргызылган тшмд! жэне термотуракты катализаторларды дайындауга жэне синтезделген 
катализаторлардьщ белсендшп мен олардьщ физика-химиялык сииаттамалары 
арасындагы езара байланысты аньщтауга арналган.

Табиги казбаларды (мунай, газ, KOMip жэне т.б.) жагу нэтижесшде енеркэсштж 
кэсшорындарда коршаган ортаны ластайтын жылыжай газдары (СО2, СН4, N 0 жэне т. б.) 
пайда болады. Осыган байланысты жылыжай газдардыц, scipece кем1ркышкыл газы мен 
метанныц кунды ешмдерге айналуы барган сайын манызды бола тусуде.

Диссертацияны орындау кезшде М.М. Тельбаева метанды cyTeri бар коспага дешн 
кем1ркышкылдык конверсиялау уппн монометалды жзне биметалды катализаторларды 
дайындауды жузеге асырды. Ол метанный ке.упркышкылдык конверсиясын курамында 
никель мен кобальты бар каталитикальщ жуйелерге жуйел1 зерттеу журпздь

Бастапкы кезенде ол алюминий оксидше отыргызылган ауыспалы элементтер 
непзшде монометалды катализаторларын дайындады жзне оларды метанньщ 
кем!ркышкылдык конверсиясы реакциясында (МКК) зерттедь Ол зерттеу нэтижесшде 
Ni/y-АЬОз жэне Со/у-АЬОз ynrmepi курамында cyTeri бар коспага МКК реакциясында ец 
тшмд1 болып табылатыны аньщталды.

0 p i  карай, ол у-АЬОз-не отыргызылган никель, молибден жэне кобальт оксидтер! 
мелшершщ МКК реакция eнiмдepiнiц шыгуына 9cepiH зерттедк Тасымалдаушыдагы 
оксидтердщ мелшерш 1-ден 20 мас.%-га дешнп аральщта озгертп. Ец белсендшер1 
3 %Ni/y-Ab0 3  жэне 15%Со/у-АЬОзкатализаторлары болып аньщталган.

Келеа реток зерттеулерде ол метанды курамында c y T e r i бар коспага 
кем1ркыпщылдык конверсиясында тшмд1 монометалды 3 %Ni/y-Al2 0 3  жэне 15%Со/у-А120з 
катализаторларыныц белсендлтне оларды дайындау эдютершщ 3 c e p i  зерттедь 
Катализаторлар тасымалдагышты терец жэне капиллярлык ацщру эд^мен, сондай-ак 
дисперст1 косылыстарды (М, Г, ЩК,) колдана отырып, ауыспалы металл epiтiндiлepiнiц 
туздарымен ылгал сыйымдылыгы бойынша тасымалдаушыларды кезекпен капиллярлык 
cinipy эд1амен дайындады. Никель катализаторы уппн белсенд! компонентой (NiO, Ni) 
тушрппктщ сырткы бетше таралуы аркасында метанньщ кем!ркышкылдык 
конверсиясымен курамында сутеп бар коспаиы алу уппн оныц каталитикальщ белсендшпн 
арттыруга мумкшдк 6 ep eT iH  тшмд1 дайындау эд!с1 (тасымалдаушыны капиллярлык c in ip y  

эд1с!) тацдалды. Реакция жагдайлары: СН4:С02 = 1:1, Тр -  800°С, W=1500 саг.'1 болганда 
конверсия, ошмнщ шыгымдылыгы жэне ceлeктивтiлiктiц M3Hi: Хсн4 - 89 %, Хсог - 93 %, Cm 
-  45,4 квл.%, Ссо -  42,4 кел.%, Sh2 - 50 %, Sco -  47,5 % болады. МКК реакциясындагы 
15%Со/у-АЬОз TniM fli катализатордыц бeлceндiлiгiнe дайындау эдкш щ  3 cep iH  зерттеу 
катализатордыц белсендшгше диспергирлеупп косылыстыц (М, Г, ЩК) табигаты да, 
тасымалдаушыны c in ip y  p e n - m ir i  де эсер ететшдшн K ep ceT T i. Отыргызудыц ец тшмд1 
Ti36eri келесщей: тасымалдаушыга диспергатор отыргызылады, содан кешн тасымалдаушы 
кеппршед1, содан кешн кобальттыц азот кыищылды e p i i i n f l i c i  отыргызылады 
(15 мас.%СоО/у-АЬОз+ДК}. Г жэне 1Щ, диспергаторларымен салыстырганда М 
диспергирлеу агентш пайдалану катализатор белсендшгшщ артуына экеледь Реакция



~:-::мдершдег: сутеп концентрациясы 49,5 кел.%-ды, СО концентрациясы-38,8 кел.%-ды 
куранды.

0 p i карай метанньщ курамында cyTeri бар коспага ком 1ркышкылдык конверсиясы 
'онынша зерттеу биметалды никель-кобальтты катализаторларында журпзшген. 
Синтезделген улгшердщ белсендшпн МКК Тр=800 °С, W=1500 ч '1 жэне СЕЦ:СОг = 1:1 
:?:агдайларында сынау, метанньщ конверсиясы бойынша катализаторларды келеа ретпен 
орналастыруга болатыны корсета: 7%Со-3%М/у-АЬОз (Хсн4=99%) > 5%Со-3%№/у-А120з 
(Хсн4=98,3%) > 3%Co-3%Ni/y-Al20 3 (ХСн4=97,2%) > l%Co-3%Ni/y-Al20 3 (Хсн4=96%) >
9 *Со-3%№/у-А120з (Хсн4=95,5%).

Ен тшмд1 биметалдык 7%Со-3%№/у-А120з катализаторында метанньщ 
:<е> ::ркышкылдык конверсиясы реакциясында курамында c y T e r i  бар коспаны синтездеудщ 
овгайлы технологиялык режимдерш аньщтау бойынша зерттеулер журпзщщ. 
Технологияльщ режим дерд in  3cepiH  аньщтау кец аралыкта зерттелдк реакция 
температурасы 600-ден 850 °С-ка дешн, 50 °С кадаммен 500-ден 11000 саг. '* -ге дешн. 
“%Со-3%№/у-А120з катализаторында МКК n p o n e c i H i H  ец оцтайлы режимдер! мыналар 
больш табылатыны аныкталды: СШ:С02 катынасы 1:1, Тр-800°С, келемдк жылдамдыгы 
1500 c a r . ' l .  Осы жагдайларда 3%№-7%Со/у-А12Оз катализаторы МКК процесш c y T e r i  

концентрациясы 54 кел.% болатын жэне K O M ipT eri моноксид} 48,3 кел.%-ды, метанньщ 
конверсиясы 99 %-ды, K O M ipT eri диоксид! 96,1%-ды курайтын курамында c y T e r i  бар 
коспаныц тузшу жагына багыттайды. Метан мен K O M ipT eri диоксидш синтез-газга дешн 
кайта ецдеу процесшде Дайындалган 7 мас.% Со20з-Змас.% №0+1,5мас.%Се20з/у-А120з 
катализаторыныц жумыс ic T e y  узактыгын аньщтау бойынша зерттеулер журпзшдь 
Метанньщ ком1ркышкылдык конверсиясыныц оцтайлы режимдер1 (Тр-800°С, W - 1500 саг1, 
СШ:С02 =1:1) кезшде тшмд1 катализатордыц жумыс ic T e y  турактылыгы аныкталды. Церий 
oкcидiмeн модификацияланган никель-кобальтты катализаторы (7%Co-3%Ni-l,5%Ce/y- 
AI2O3) метанньщ курамында сутеп бар коспага кемi р кы шкылдык конверсиясы кезшде 
туракты екенддп аныкталды. Процестщ оцтайлы жагдайларында (Тр-800°С, W - 1500 саг"1,— 
СШ:С02 =1:1) катализатор 100 сагат шннде МКК реакциясында езшщ белсендшпн 
жогалтпайды. Метанньщ конверсиясы 99,7 %, сутеп 56 % жэне K O M ipT eri моноксид1 50 % 
курайды.

МКК процесшде синтезделген монометалдык жэне биметалдык каталитикальщ 
жуйелердщ белсендшп мен олардыц физика-химиялык сипаттамалары талдаулардыц 
заманауи кешешмен (РФТ, БЭТ, ТГТ, ТПТ-Н2 жэне т.б.) "Ресей Еылым академиясыныц 
Ci6ip бол1мшесшщ KOMip жэне KOMip химиясы Федералдык зерттеу орталыгы" Федералдьщ 
мемлекетак бюджетак гылыми мекемесшщ ужымдык пайдалану орталыгында (PFA СБ 
ККХ ФЗО) Кемерово к., Ресей жузеге асырылды. Монометалдык 3%№/у-А1гОз жэне 
3%Со/у-АЬОз жэне биметалдык 3 %Ni-9 %Co/y-Ab0 3  катализаторларыныц тотыгу- 
тотьщсыздану сипаттамаларын салыстырмалы турде зерттеу биметалдык улгшщ ТБТ 
профшннде монометалдыкпен салыстырганда Г1 max =354 °С кезшде жаца каркынды пиктщ 
пайда болатындыгын K o p ceT T i, бул эдеби мэлiмeттepгe сэйкес NiCo корытпасына жатады. 
Биметалдык катализаторда NiAb04 курамындагы никельдщ тотыксыздануына сэйкес 
келетш жататын T̂ max пигшщ каркындылыгы темендейдк Бул кобальттыц косылуы NiAb04 
тузшуше кедерп келт1р\а мумкшдшш, осылайша отыргызылган белшектердщ 
курамындагы Ni2+ улесш арттырады, бул катализаторды тотьщсыздандыру процесшде Ni
Co корытпасыныц пайда болуына ьщпал e T y i MyM KiH. Калыптаскан корытпа МКК 
процесшде Ni-Co курамды катализатор л ар дыц ко м i рте кте н у i и е тез1мдшкп арттырады 
жэне зерттелген реакциядагы катализатордыц бeлceндiлiгiнe оц эсер ететш оттегшщ 
белсещц турлершщ козгалгыштыгын жаксартуга комектеседь Ni-Co корытпасыныц пайда 
болуы РФТ нэтижелер1мен расталады.

Жумыстыц мацыздылыгы метанньщ кeмipкышкылдык конверсиясымен курамында 
cyTeri бар коспаны алу туралы эдеби деректердп жан-жакты талдаудан турады. Сонымен



катар, докторант коиылган мшдеттерд1 шешу уипн эртурл1 синтез эдютерш колданып, 
койылган мшдеттерге сэйкес курылым мен морфологиясы эртурл1 нанокурылымды 
катализаторларын алды.

М. М. Тельбаеваныц диссертациясында койылган мшдеттерд1 шешудщ жан-жакты 
тэсшдерше непзделген елеугп эксперимент™ материал бар. Диссертация авторыныц 
коргауга усынынып отырган, жаксы теорияльщ непздемесг мен практикалык растауы бар 
нэтижелерд1 алуга коскан жеке улесш атап еткен жен.

1зденугш М.М. Тельбаева аткарушы, бшмд! маман ретшде сипатталады.
Жумыс нэтижелер1 б1рнеше рет рецензияланып, отандьщ жэне шетелдк 

конференцияларда оц багаланып талкыланды. Зерттеудщ непзп нэтижелер1 26 гылыми 
жумыста жарияланган, оныц iinimte Казакстан Республикасыныц БЫм жэне гылым 
саласындагы бакылау комитет! бекггкен тобедеп басылымдарда 3 макала, Scopus 
базасьшьщ рецензияланатын журналдарында 4 макала, алые шетел жэне ТМД елдершдеп 
халыкаралык конференциялар мен симпозиумдар материалдарында 16 баяндама тезистер1 

толык жарияланды. Пайдалы модельге Казакстан Республикасыныц 2 патент! алынган.
М.М. Тельбаеваныц жумысы езектшп, гылыми денгеш, жацалыгы, нэтижелердщ 

маныздылыгы жэне зерттеулердщ жалпы келем! бойынша PhD диссертацияларга 
хейылатын барлык талаптарга сэйкес келед1, ал оньщ авторы -  М.М. Тельбаева 
?D 160600 - "Химия"мамандыгы бойынша PhD философия дэрежесш беруге лайьщты.

--Л ректор Исмагилов З.Р.
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Казахстан Республикасы, Алматы кал асы.
Ею мыц жиырмасыншы жылгы караша айыныц жиырма алтысы.
Б^л кркаттыц орыс тщден казак; xijire аудармасын аудармашы Дияншина Эльвира

Eki мыц ж иы рмасы нш ы  ж ы лгы  караша айыныц ж кы рм а алтысы.
Мен, Алматы каласыныц нотариусы Егемберд! Зангар Торегелд^улы Казакстан 
Республикасы Эдшет министрляшщ Халыкка кукыктык, кемек жопе зацгерлж кызмет 
корсетущ уйымдастыру Комитет! 26.12.2006 жылы берген № 0000703 мемлекегпк 
лицензия непзшде эрекеттене отырын, оз1ме танымал Дияншина Эльвира 
Шамильевнаныц мен in квз1мше койган колтацба тупнускалыгын куэландырамын. 
К^жатка кол коюшыныц жеке басы аньщталып, эре кет кабшеттшш, бЫ ктш й мен 
уэкшеттЫп тексер1лд1.


