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Ìåòîþ ðîáîòè º âñòàíîâëåííÿ âçàºìîçâ’ÿçêó ì³æ ñêëàäîì íîâèõ Cu-âì³ñíèõ àí³-
îííî-ìîäèô³êîâàíèõ êîìïîçèö³é ³ ¿õ êàòàë³òè÷íèì ïîòåíö³àëîì ó ñèíòåç³ äèáóòè-
ëàì³íó – âàæëèâîãî íàï³âïðîäóêòó äëÿ âèðîáíèöòâà òàêèõ çíà÷óùèõ ïðîäóêò³â ÿê
ë³êàðñüê³ çàñîáè, ³íñåêòèöèäè, ïðèñêîðþâà÷³ âóëêàí³çàö³¿ ãóìîâèõ ñóì³øåé, áàãà-
òîôóíêö³îíàëüí³ ³íã³á³òîðè êîðîç³¿ òà ³íø³. Êîìïîçèòí³ ìàòåð³àëè ïðèãîòîâàíî
òåðì³÷íèì ðîçêëàäàííÿì ì³äíî-àì³à÷íî-êàðáîíàòíîãî ðîç÷èíó ó ïðèñóòíîñò³ ñî-
ëåé õðîìàòó, ìîë³áäàòó, âîëüôðàìàòó àëþì³í³þ, ìåòàã³äðîêñèäó àëþì³í³þ, êàðáî-
íàòó ëàíòàíó. Àêòèâíèé ñòàí íîâèõ êàòàë³çàòîð³â ôîðìóâàâñÿ â óìîâàõ íèçüêîòåì-
ïåðàòóðíîãî òåðìîîáðîáëåííÿ (2500Ñ) òà â³äíîâëåííÿ (2400Ñ), ÿê³ çàáåçïå÷óþòü
íåïîâíå âèäàëåííÿ ìîäèô³êóþ÷èõ àí³îí³â ÎÍ– òà ÑÎ3

2–. Äîñë³äæåííÿ êàòàë³òè÷-
íî¿ åôåêòèâíîñò³ íîâèõ çðàçê³â ó ïðîöåñ³ ïàðîôàçíîãî ã³äðîàì³íóâàííÿ í-áóòàíî-
ëó çä³éñíþâàëè ó ïðîòî÷íîìó ðåàêòîð³ ïðè ìîëÿðíîìó ñï³ââ³äíîøåíí³ í-áóòà-
íîë:àì³àê:âîäåíü, ð³âíîìó 1,0:2,0:6,0, íàâàíòàæåíí³ ñïèðòó 0,4 ãîä–1 òà òåìïåðàòó-
ðàõ 200–2400Ñ. Ñåðåä äîñë³äæóâàíèõ êàòàë³çàòîð³â íàéâèùó åôåêòèâí³ñòü ïîêàçàâ
çðàçîê, ïîïåðåäíèêîì ÿêîãî º çì³øàíà «ñêëàäíà» ñ³ëü ã³äðîêñîêàðáîíàò ì³ä³-õðî-
ìàò àëþì³í³þ: êîíâåðñ³ÿ ñïèðòó òà ñåëåêòèâí³ñòü çà ö³ëüîâèì äèáóòèëàì³íîì ñòà-
íîâëÿòü 86,3% òà 82,7%, â³äïîâ³äíî (ïðè 2200Ñ). Íàéìåíø àêòèâíèì âèÿâèâñÿ çðà-
çîê, ïîïåðåäíèêîì ÿêîãî º çì³øàíà «ñêëàäíà» ñ³ëü ã³äðîêñîêàðáîíàò ì³ä³-êàðáî-
íàò ëàíòàíó. Ïðîàíàë³çîâàíî ôàêòîðè, ÿê³ ìîæóòü âïëèâàòè íà êàòàë³òè÷íó åôåê-
òèâí³ñòü íîâèõ ìàòåð³àë³â.
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Âñòóï
Íèæ÷³ ñèìåòðè÷í³ àë³ôàòè÷í³ ä³àëê³ëàì³íè

â³äíîñÿòüñÿ äî ïðîìèñëîâî âàæëèâèõ àçîòîâì³-
ñíèõ îðãàí³÷íèõ ñïîëóê ç øèðîêèì ñïåêòðîì ïðàê-
òè÷íîãî çàñòîñóâàííÿ. Çîêðåìà, äèáóòèëàì³í º
ö³ííèì íàï³âïðîäóêòîì äëÿ âèðîáíèöòâà ïîë³-
ôóíêö³îíàëüíèõ ³íã³á³òîð³â êîðîç³¿, ïðèñêîðþâà÷³â
âóëêàí³çàö³¿ ãóìîâèõ ñóì³øåé, ë³êàðñüêèõ çàñîá³â,
³íñåêòèöèä³â, ïðèñàäîê äî ìàñòèë òà ³íøèõ çíà-
÷óùèõ ïðîäóêò³â.

Åêîëîã³÷íî áåçïå÷íèì ìåòîäîì ¿õ îäåðæàí-
íÿ ââàæàºòüñÿ ïðÿìå àì³íóâàííÿ àë³ôàòè÷íèõ
ñïèðò³â àì³àêîì àáî ïåðâèííèìè àì³íàìè íà ïî-
âåðõí³ êàòàë³çàòîðà. Ïðèñóòí³ñòü âîäíþ ó âèõ³äí³é
ñóì³ø³ ïîêðàùóº ñåëåêòèâí³ñòü ïðîöåñó òà çàïî-

á³ãàº äåçàêòèâàö³¿ êàòàë³çàòîðà. Áåðó÷è äî óâàãè
ñêëàäíèé ìåõàí³çì õ³ì³÷íèõ ïåðåòâîðåíü [1], â
äàíîìó ïðîöåñ³ ñë³ä çàñòîñîâóâàòè á³ôóíêö³îíàëüí³
êàòàë³çàòîðè, ÿê³ îïòèìàëüíî ïîºäíóþòü ã³äðî-
äåã³äðóþ÷³ òà êèñëîòíî-ëóæí³ âëàñòèâîñò³.

Â ÿêîñò³ êîìïîíåíò³â êàòàë³çàòîð³â ñèíòåçó
àì³í³â â³äîìî âèêîðèñòàííÿ, íàñàìïåðåä, ñïîëóê
Cu, Ni, Co, Fe [1]. Ñïîñòåð³ãàºòüñÿ òàêîæ
ïîñò³éíà çàö³êàâëåí³ñòü äî ñïîëóê ðåí³þ ÷åðåç
ìîæëèâ³ñòü ìàí³ïóëþâàííÿ ïðèðîäîþ ë³ãàíä³â ó
êëàñòåðàõ ðåí³þ [2] òà âñòàíîâëåíèé ïîçèòèâíèé
âïëèâ ðåí³þ íà ã³äðî-äåã³äðóþ÷³ âëàñòèâîñò³ ìå-
òàë³â VIII ãðóïè.

Äëÿ îêèñíî-â³äíîâíèõ ïðîöåñ³â, ÿê³ ïåðå-
á³ãàþòü ïðè òåìïåðàòóðàõ íèæ÷å 4500Ñ, â³äîìî
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âèêîðèñòàííÿ ÿê êàòàë³çàòîð³â àí³îííî-ìîäèô³êî-
âàíèõ îêñèä³â (ÀÌÎ) ïåðåõ³äíèõ ìåòàë³â. Ñòðóê-
òóðà îñòàíí³õ ì³ñòèòü çíà÷íó ê³ëüê³ñòü äåôåêò³â,
ïðèñóòí³ñòü ÿêèõ ñòàá³ë³çóº êàò³îíè ó á³ëüø êðàù³é
äëÿ íèõ êîîðäèíàö³¿. ÀÌÎ ôîðìóþòüñÿ ïðè òåð-
ì³÷íîìó ðîçêëàäàíí³ âèõ³äíèõ ñïîëóê-ïîïåðåä-
íèê³â, íàïðèêëàä, ã³äðîêñèä³â àáî ã³äðîêñîêàðáî-
íàò³â, â óìîâàõ â³äíîñíî íèçüêèõ òåìïåðàòóð (200–
5000C). Ïðè öüîìó ìàº ì³ñöå íåïîâíå âèäàëåííÿ
ç³ ñòðóêòóðè àí³îí³â ÎÍ– òà ÑÎ3

2– [3]. Àí³îíí³
äîì³øêè çäàòí³ çíà÷íî âïëèâàòè íà ñòðóêòóðó ÿê
âëàñíå îêñèäó-ïîïåðåäíèêà, òàê ³ àêòèâíîãî êàòà-
ë³çàòîðà, ÿêà ôîðìóºòüñÿ ç öüîãî îêñèäó ó õîä³
â³äíîâëåííÿ [4–6], à, îòæå, ³ íà êàòàë³òè÷í³ âëà-
ñòèâîñò³ êîìïîçèö³¿, ñòàá³ë³çóþ÷è ¿¿ àêòèâíèé êîì-
ïîíåíò. Ìîæëèâ³ñòü ïðîñòîãî ñèíòåçó, øèðîêîãî
âàð³þâàííÿ ñòðóêòóðíèõ ³ êèñëîòíèõ  âëàñòèâî-
ñòåé, äîñòóïí³ñòü äîçâîëÿþòü ðîçãëÿäàòè ÀÌÎ ÿê
ïåðñïåêòèâí³ êàòàë³çàòîðè àì³íóâàííÿ êèñåíüâì³ñ-
íèõ ñïîëóê.

Ìåòîþ äàíî¿ ðîáîòè º âñòàíîâëåííÿ âçà-
ºìîçâ’ÿçêó ì³æ ñêëàäîì íîâèõ Cu-âì³ñíèõ àí³îí-
íî-ìîäèô³êîâàíèõ êîìïîçèö³é ³ ¿õ êàòàë³òè÷íèì
ïîòåíö³àëîì â ñèíòåç³ ïåðåâàæíî äèáóòèëàì³íó.
Öå äîñë³äæåííÿ ñïðÿìîâàíå íà ïîøóê ïåðñïåê-
òèâíèõ êàòàë³òè÷íèõ ñèñòåì, ÿê³ ìîãëè á ñòàòè
îñíîâîþ «çåëåíèõ» ïðîìèñëîâèõ ïðîöåñ³â âèðîá-
íèöòâà àë³ôàòè÷íèõ àì³í³â.

Åêñïåðèìåíòàëüíà ÷àñòèíà
Êàòàë³òè÷í³ âëàñòèâîñò³ îêñèäíèõ

ì³äüâì³ñíèõ êàòàë³çàòîð³â çíà÷íîþ ì³ðîþ âèçíà-
÷àþòüñÿ íå ëèøå õ³ì³÷íèì ³ ôàçîâèì ñêëàäîì
ñïîëóê-ïîïåðåäíèê³â, ùî óòâîðþþòüñÿ ïðè ñèí-
òåç³ êàòàë³çàòîð³â íà ïî÷àòêîâ³é ñòàä³¿, à é óìîâà-
ìè ¿õ òåðìîîáðîáëåííÿ òà ïîäàëüøî¿ â³äíîâíî¿
àêòèâàö³¿.

Àì³à÷íî-êàðáîíàòíà òåõíîëîã³ÿ ïðèãîòóâàí-
íÿ Cu-âì³ñíèõ êàòàë³çàòîð³â, ÿêà çàñíîâàíà íà òåð-
ì³÷íîìó ðîçêëàäàíí³ ì³äü-àì³à÷íî-êàðáîíàòíîãî
ðîç÷èíó (ÌÀÊÐ) ó ïðèñóòíîñò³ òâåðäîãî íîñ³ÿ,
ïîºäíóº â ñîá³ ïîçèòèâí³ ñòîðîíè ìåòîä³â çì³øó-
âàííÿ òà ñï³âîñàäæåííÿ ³ âèêëþ÷àº óòâîðåííÿ
ñò³÷íèõ âîä.

Íåäîñòàòíÿ çàêð³ïëåí³ñòü àêòèâíîãî Cu-êîì-
ïîíåíòà ç íîñ³ºì ïðèçâîäèòü ó õîä³ ö³ëüîâî¿ ðå-
àêö³¿ äî ïîâåðõíåâî¿ ì³ãðàö³¿ òà àãëîìåðàö³¿ ì³ä³ â
îá’ºìí³ êëàñòåðè, òîáòî äî çíèæåííÿ àêòèâíî¿
ïîâåðõí³, ³ ÿê íàñë³äîê – äî çíà÷íîãî çíèæåííÿ
êëþ÷îâèõ ïîêàçíèê³â (êîíâåðñ³ÿ, ñåëåêòèâí³ñòü)
êàòàë³çàòîðà. Äëÿ ï³äâèùåííÿ ñòàá³ëüíî¿ ðîáîòè
êàòàë³çàòîð³â äî ¿õ ñêëàäó ÷àñòî ââîäÿòü ñïîëóêè
Al, Cr, Mo, W, V, Re.

Íîâ³ êîìïîçèòí³ ìàòåð³àëè («ñêëàäí³» ñîë³)

ïðèãîòîâàíî òåðìîë³çîì ÌÀÊÐ ç ðîç÷èíîì õðî-
ìàòó àëþì³í³þ (1), íà ïîðîøêè, â³äïîâ³äíî, ìî-
ë³áäàòó àëþì³í³þ (2), âîëüôðàìàòó àëþì³í³þ (3),
ïñåâäîáåì³òó (AlOÎÍ⋅H2O) ô³ðìè Sasol ï³ä íà-
çâîþ Disperal (4), ëàíòàíó âóãëåêèñëîãî 6-âîäíî-
ãî (5). Õ³ì³÷íèé ñêëàä îäåðæàíèõ ïðåêóðñîð³â
(òàáë.) íàâåäåíî ó ïåðåðàõóíêó íà âì³ñò îêñèä³â ó
ïðîæàðåíîìó ñòàí³.

Â äîñë³äàõ âèêîðèñòàíî êîìåðö³éíèé äâ³÷³
ïåðåãíàíèé í-áóòèëîâèé ñïèðò (²), åòèëîâèé ñïèðò
(96,0 îá.%), âîäåíü ìàðêè Á (99,95%), àì³àê ìàð-
êè À (ìàñ. ÷àñòêà íå ìåíøå 99,9%), àçîò ï³äâèùå-
íî¿ ÷èñòîòè (íå ìåíøå 99,95%).

Äëÿ îö³íþâàííÿ êàòàë³òè÷íîãî ïîòåíö³àëó êî-
æåí êîìïîçèòíèé çðàçîê ó ê³ëüêîñò³ 3,000 ã (çåð-
íåííÿ 0,25–0,50 ìì) çàâàíòàæóâàâñÿ â êâàðöåâèé
ðåàêòîð ïðîòî÷íîãî òèïó (âíóòð³øí³é ä³àìåòð
15 ìì) ³ ï³ääàâàâñÿ ïîïåðåäíüîìó îáðîáëåííþ â
îäíàêîâèõ óìîâàõ: âèòðèìóâàííþ ïðè 2500Ñ ó
ïîòîö³ àçîòó òà àêòèâàö³¿ âîäíåâî-àçîòíîþ ñóì³ø-
øþ (50:50 îá.%) ïðè ïîñòóïîâîìó ï³äâèùåíí³
òåìïåðàòóðè â³ä 1800Ñ äî 2400Ñ.

Ç ìåòîþ äîñÿãíåííÿ ìàêñèìàëüíèõ âèõî-
äó òà ñåëåêòèâíîñò³ çà äèáóòèëàì³íîì (IV) óìî-
âè ñèíòåçó îáðàí³ íàñòóïíèìè: íàâàíòàæåííÿ
0,4 ã I/(ãêàò⋅ãîä), ìîëÿðíå ñï³ââ³äíîøåííÿ
I:NH3:H2=1,0:2,0:6,0, ³íòåðâàë òåìïåðàòóð 200–
2400Ñ.

Ðåàêö³éí³ ìàñè àíàë³çóâàëèñü ìåòîäîì ÃÐÕ
íà õðîìàòîãðàô³ «Chrom-5», äåòåêòîð Ä²Ï-2, êî-
ëîíêà 3,0 ì×3 ìì, íàñàäêà: íåðóõîìà ôàçà – 15%
êàðáîâàêñ-20 Ì ³ ìîäèô³êàòîð – 5% ã³äðîêñèäó
êàë³þ, ÿê³ íàíåñåí³ íà õðîìàòîí N ôðàêö³¿ 0,200–
0,250 ìì. Óìîâè àíàë³çó: òåìïåðàòóðà êîëîíêè â
òåðìîñòàò³ 840Ñ, òåìïåðàòóðà âèïàðíèêà 2100Ñ,
âèòðàòà ãàçó-íîñ³ÿ 60 ìë/õâ, âîäíþ 40 ìë/õâ, ïî-
â³òðÿ 400 ìë/õâ. Õðîìàòîãðàìè çàïèñàíî íà øêàë³
10-10À, øâèäê³ñòü ä³àãðàìíî¿ ñòð³÷êè 720 ìì/ãîä.

Äëÿ ³äåíòèô³êàö³¿ ïðîäóêò³â ðåàêö³¿ âìêîðè-
ñòàíî ìåòîä ïîð³âíÿííÿ çà ÷àñîì óòðèìóâàííÿ
õðîìàòîãðàô³÷íî ÷èñòèõ ³íäèâ³äóàëüíèõ ñïîëóê,
ùî âõîäÿòü äî ñêëàäó ðåàêö³éíî¿ ñóì³ø³. Ê³ëüê³ñíå
âèçíà÷åííÿ êîìïîíåíò³â ðåàêö³éíî¿ ñóì³ø³ âèêî-
íóâàëè ç âèêîðèñòàííÿì ìåòîäó âíóòð³øíüîãî ñòàí-
äàðòó, â ÿêîñò³ ÿêîãî çàñòîñîâàíî òîëóîë (ïðè-
áëèçíî 8% â³ä ìàñè ïðîáè), ðîç÷èííèê – åòèëî-
âèé ñïèðò.

Ðåçóëüòàòè òà îáãîâîðåííÿ
Íà ï³äñòàâ³ àíàë³çó ñêëàäó ðåàêö³éíèõ ìàñ òà

âðàõîâóþ÷è ðàí³øå âñòàíîâëåí³ çàêîíîì³ðíîñò³ [1],
ïåðåòâîðåííÿ, ùî ñóïðîâîäæóþòü ïðîöåñ ã³äðî-
àì³íóâàííÿ ñïèðòó ² àì³àêîì, ñõåìàòè÷íî ìîæíà
óÿâèòè ÿê:
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Ñåðåä íîâèõ êàòàë³çàòîð³â 1–3, ïðèãîòîâà-
íèõ ç âèêîðèñòàííÿì ñïîëóê àëþì³í³þ, Al2(ÕÎ4)3,
äå Õ – åëåìåíò ï³äãðóïè õðîìó VIá, ï³äâèùåíîþ
åôåêòèâí³ñòþ âèä³ëÿºòüñÿ çðàçîê 1 (Õ=Cr), íà
ÿêîìó êîíâåðñ³ÿ ñïèðòó ² òà âèõ³ä ö³ëüîâîãî àì³-
íó IV ïðè 2200Ñ ñêëàäàþòü 86,3% òà 71,4%, â³äïî-
â³äíî (òàáë.). Çà àíàëîã³÷íèìè ïîêàçíèêàìè éîìó
ïîì³òíî ïîñòóïàºòüñÿ êàòàë³çàòîð 2 (Õ=Ìî): 46,2%
òà 37,3%, à çðàçîê 3 (Õ=W) º íàéìåíø àêòèâíèì:
4,8% òà 2,9%, â³äïîâ³äíî.

Äëÿ äîñë³äæåíèõ çðàçê³â çì³íà òåìïåðàòóðè
ó ðåàêö³éí³é çîí³ ïî-ð³çíîìó âïëèâàº íà ïèòîìó
êàòàë³òè÷íó àêòèâí³ñòü (ÏÊÀ) (À(²), ê³ëüê³ñòü ìî-
ëåé ñïèðòó ², ùî ïðîðåàãóâàëà ïðîòÿãîì 1 ãîä, ³
â³äíåñåíà äî 1 ã àêòèâíîãî êîìïîíåíòó (CuO) çðàç-
êà) (ðèñ. 1) òà ïðîäóêòèâí³ñòü (Ð(²V), ê³ëüê³ñòü ìî-
ëåé ö³ëüîâîãî àì³íó IV, ùî óòâîðèëàñÿ ïðîòÿãîì
1 ãîä, ³ â³äíåñåíà äî 1 ã CuO) (ðèñ. 2). ßêùî íà
êàòàë³çàòîð³ 1 êðàù³ ïîêàçíèêè åôåêòèâíîñò³ äî-
ñÿãàþòüñÿ ïðè 2200Ñ, òî íà çðàçêó 2 ðåçóëüòàòè,
ÿê³ ìîæíà ïîð³âíÿòè ç³ çðàçêîì 1, ñïîñòåð³ãàþòü-
ñÿ ïðè 2400Ñ, à íà êîìïîçèö³¿ 3 â äîñë³äæåíîìó
ä³àïàçîí³ òåìïåðàòóð ö³ ïîêàçíèêè ï³äâèùóþòüñÿ
âñüîãî ëèøå â³ä 1 äî 4–7%.

Â³äì³ííîñò³ ó êàòàë³òè÷í³é àêòèâíîñò³ íîâèõ

çðàçê³â 1–3 ìîæóòü áóòè ïîâ’ÿçàí³ ç âïëèâîì íèç-
êè ÷èííèê³â: íàñàìïåðåä, ç ð³çíîþ ãëèáèíîþ
õ³ì³÷íî¿ âçàºìîä³¿ â³äïîâ³äíèõ ñîëåé àëþì³í³þ ç
ÌÀÊÐ ó ïðîöåñ³ òåðìîë³çó íà ñòàä³¿ ïðèãîòóâàí-
íÿ, ç ð³çíèì ñòóïåíåì â³äíîâëåííÿ ì³äüâì³ñíîãî
êîìïîíåíòó íà ñòàä³¿ àêòèâàö³¿ â îäíàêîâèõ óìî-
âàõ, à òàêîæ ç ð³çíèìè êèñëîòíî-îñíîâíèìè âëàñ-
òèâîñòÿìè ¿õ ïîâåðõí³, ÿê³ çóìîâëþþòü õàðàêòåð
òà ñòóï³íü àäñîðáö³¿ ðåàãåíò³â.

Â³äîìî, ùî ó ïðîöåñ³ òåðì³÷íîãî ðîçêëàäàí-
íÿ (80–900Ñ) âîäíîãî ÌÀÊÐ óòâîðþºòüñÿ îñàä
ñîë³ ã³äðîêñîêàðáîíàòó ì³ä³ (ÃÊÌ)
õCuCO3⋅óCu(OH)2⋅zH2O. Ïðè âíåñåíí³ ðîç÷èíó
õðîìàòó àëþì³í³þ â ÌÀÊÐ äîñÿãàºòüñÿ âèñîêà
îäíîð³äí³ñòü êîìïîíåíò³â êîíòàêòíî¿ ìàñè, à ¿¿
ïîäàëüøèé òåðìîë³ç ñóïðîâîäæóºòüñÿ õ³ì³÷íîþ
âçàºìîä³ºþ âèõ³äíèõ ñêëàäîâèõ òà ïðèâîäèòü äî
óòâîðåííÿ çì³øàíî¿ «ñêëàäíî¿» ñîë³. Â äàíîìó ïðå-
êóðñîð³ êàòàë³çàòîðà 1 ÷àñòèíà êàò³îííèõ ïîçèö³é
Cu2+ çàì³ùóºòüñÿ íà êàò³îí Al3+, à àí³îíí³ ïîçèö³¿
ïðåäñòàâëåí³ íåëåòêèì CrO4

2– òà ëåòêèìè CO3
2– ³

OH–. ×àñòèíà êàò³îí³â Al3+ êðèñòàë³çóºòüñÿ â
Al(OH)3, íà êðèñòàëè ÿêîãî òàêîæ ìîæå âèñàäæó-
âàòèñü ÃÊÌ. Â ðåçóëüòàò³ ïîïåðåäíüî¿ íèçüêî-
òåìïåðàòóðíî¿ ï³äãîòîâêè (240–2500Ñ, âèòðèìó-

Ïîð³âíÿííÿ åôåêòèâíîñò³ êàòàë³òè÷íî¿ ä³¿ çðàçê³â 1–5 â àì³íóâàíí³ í-áóòàíîëó ïðè íàâàíòàæåíí³
0,4 ã ²/(ãêàò⋅⋅⋅⋅⋅ãîä), ìîëÿðíîìó ñï³ââ³äíîøåíí³ ²:NH3:H2=1,0:2,0:6,0, òåìïåðàòóð³ 2200Ñ*

В, % Зразок 

Хімічний склад, % 

К(І), 

% ІІІ IV ББА V VI 

S(IV), 

% 

1 CuO 62,3, Al2O3 11,7, Cr2O3 26,0 86,3 8,5 71,4 1,7 4,7 0 82,7 

2 CuO 53,6, Al2O3 10,3, Мо2O3 36,1 46,2 4,2 37,3 1,4 3,2 0 80,7 

3 CuO 52,4, Al2O3 6,7, W2O3 40,9 4,8 0,9 2,9 0,6 0,4 0 60,4 

4 CuO 62,9, Al2O3 37,1 60,5 4,9 51,9 1,4 2,3 0 85,8 

5 CuO 54,4, La2O3 45,6 0 0 0 0 0 0 0 

* – Ïðèì³òêà. Ê(²) – êîíâåðñ³ÿ í-áóòàíîëó; Â – âèõ³ä ïðîäóêò³â; S(IV) – ñåëåêòèâí³ñòü çà äèáóòèëàì³íîì;

ÁÁÀ – N-áóòèë³äåíáóòèëàì³í.
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Ðèñ. 1. Çàëåæí³ñòü ïèòîìî¿ êàòàë³òè÷íî¿ àêòèâíîñò³

À(²) (ìîëü ²/(ãCuO⋅ãîä)) ì³äüâì³ñíèõ êîìïîçèö³é

1–4 â³ä òåìïåðàòóðè ñèíòåçó

Ðèñ. 2. Çàëåæí³ñòü ïðîäóêòèâíîñò³ çà äèáóòèëàì³íîì

Ð(²V) (ìîëü ²V/(ãCuO⋅ãîä)) ì³äüâì³ñíèõ çðàçê³â

1–4 â³ä òåìïåðàòóðè ñèíòåçó

ô³êóþ÷î¿ äîáàâêè WO4
2– íå ïðèâîäèòü äî çì³íè

â³äíîâëþâàëüíèõ âëàñòèâîñòåé çàçíà÷åíîãî êàòà-
ë³çàòîðà. Çðîáëåíå ïðèïóùåííÿ, áåçïåðå÷íî, âè-
ìàãàº ïðîâåäåííÿ äîäàòêîâîãî äîñë³äæåííÿ. Éîãî
ðåçóëüòàòàì áóäå ïðèñâÿ÷åíå îêðåìå ïîâ³äîìëåí-
íÿ.

Çì³øàíà «ñêëàäíà» ñ³ëü (çðàçîê 3) ï³ñëÿ ïî-
ïåðåäíüîãî îáðîáëåííÿ º àí³îííî-ìîäèô³êîâàíîþ
êîìïîçèö³ºþ ç ì³ääþ íà âîëüôðàìàò³ àëþì³í³þ ³
ïðîÿâëÿº äóæå ñëàáê³ êàòàë³òè÷í³ âëàñòèâîñò³ â
äîñë³äæóâàíîìó ïðîöåñ³. ²ìîâ³ðíî, öå ìîæå áóòè
íàñë³äêîì íèçüêèõ îäíîð³äíîñò³ ³íãðåä³ºíò³â êîí-
òàêòíî¿ ìàñè (íåð³âíîì³ðíîãî ðîçïîä³ëåííÿ ³îí³â
ì³ä³) ÷åðåç ïîãàíó ðîç÷èíí³ñòü âîëüôðàìàòó àëþ-
ì³í³þ â ÌÀÊÐ òà õ³ì³÷íî¿ âçàºìîä³¿ íà ñòàä³¿ òåð-
ìîë³çó.

Íà çíèæåííÿ êàòàë³òè÷íîãî ïîòåíö³àëó êîì-
ïîçèö³é 1–3 ìîæå âïëèâàòè çì³íà êèñëîòíèõ
ôóíêö³é ¿õ ïîâåðõîíü íà îñíîâ³ ñîëåé àëþì³-
í³þ – ïîõ³äíèõ õðîìîâî¿, ìîë³áäåíîâî¿ òà âî-
ëüôðàìîâî¿ êèñëîò: ÿê â³äîìî ¿õ êèñëîòí³ âëàñòè-
âîñò³ ìîíîòîííî ñëàáøàþòü â çàçíà÷åí³é ïîñë³äîâ-
íîñò³.

Ïîïåðåäíèêîì êàòàë³çàòîðà 4 º çì³øàíà
«ñêëàäíà» ñ³ëü, ÿêó ïðèãîòîâàíî ïðè âíåñåíí³ âè-
ñîêîäèñïåðñíîãî êðèñòàë³÷íîãî áåì³òó («ïñåâäî
áåì³ò») â ÌÀÊÐ. Ó ïðîöåñ³ òåðìîë³çó óòâîðåíî¿
ñóñïåíç³¿ ñë³ä î÷³êóâàòè ÷àñòêîâîãî ðîç÷èíåííÿ
ìåòàã³äðîêñèäó àëþì³í³þ â àì³à÷íîìó ðîç÷èí³ ç
óòâîðåííÿì àí³îí³â Al(OH)4

– òà çâ’ÿçóâàííÿ ¿õ â
ã³äðîêñîàëþì³íàò òà (àáî) ã³äðîêñîêàðáîàëþì³íàò
ì³ä³ ç ð³çíèì ñï³ââ³äíîøåííÿì ã³äðîêñèäíî¿ òà
êàðáîíàòíî¿ ñêëàäîâèõ. Ïðè ïîäàëüøîìó îáðîá-
ëåíí³ ïðåêóðñîðà 4 â³äáóâàºòüñÿ òåðìîðîçêëàä
ì³äüâì³ñíèõ ïîïåðåäíèê³â ³ â³äíîâëåííÿ ç óòâî-
ðåííÿì âèñîêîäèñïåðñíî¿ ìåòàë³÷íî¿ Cu íà àí³îí-
íî-ìîäèô³êîâàíîìó Al2O3, ÿêà ³ áóäå âèçíà÷àòè
àêòèâí³ñòü òà ñò³éê³ñòü êàòàë³çàòîðó 4. Îñòàíí³é
ïðè 2200Ñ ïîñòóïàºòüñÿ çðàçêó 1 çà êîíâåðñ³ºþ
ðåàãåíòó ² (60,5%) òà âèõîäîì àì³íó IV (51,9%)
(òàáë.). ßê âèäíî ç ðèñ. 1, çðàçîê 4 ó ïîð³âíÿíí³ ç
êàòàë³çàòîðîì 1 äåìîíñòðóº ìåíøó ÏÊÀ ïðè òåì-
ïåðàòóðàõ äî 2300Ñ, îäíàê ç ïîäàëüøèì çðîñòàí-
íÿì äàíîãî ÷èííèêà öÿ ïåðåâàãà ïðàêòè÷íî í³âå-
ëþºòüñÿ. Âèõ³ä ö³ëüîâîãî IV íà êàòàë³çàòîð³ 1 ïðî-
õîäèòü ÷åðåç ìàêñèìóì ïðè 2200Ñ (71,4%), à íà
çðàçêó 4 ìàêñèìàëüíèé âèõ³ä ñïîñòåð³ãàºòüñÿ ïðè
2300Ñ (78,0%). Òîáòî, ïðè ïðàêòè÷íî îäíàêîâ³é
ê³ëüêîñò³ àêòèâíîãî Cu-êîìïîíåíòà çàì³íà ÷àñòè-
íè Al-âì³ñíî¿ ñêëàäîâî¿ íà Cr-âì³ñíó (çðàçîê 1)
ñïðèÿº ï³äâèùåííþ àêòèâíîñò³ ïðè á³ëüø íèçüê³é
òåìïåðàòóð³ 200–2200Ñ. Àëå ïîäàëüøå çðîñòàííÿ
òåìïåðàòóðè ïðèçâîäèòü äî çíèæåííÿ ñåëåêòèâ-
íîñò³ çà àì³íîì IV ÷åðåç ïîñèëåííÿ ïåðåá³ãó ïî-
á³÷íèõ ðåàêö³é äåã³äðóâàííÿ ïðîì³æíîãî áóòèëà-

 Â àíàëîã³÷íèõ óìîâàõ ñòàä³é òåðìîë³çó òà
ïîïåðåäíüî¿ ï³äãîòîâêè ç³ çì³øàíî¿ «ñêëàäíî¿» ñîë³
2 ôîðìóºòüñÿ àí³îííî-ìîäèô³êîâàíà ñèñòåìà, ÿêà
ì³ñòèòü çäåá³ëüøîãî ì³äü íà ìîë³áäàò³ àëþì³í³þ
òà îêñèäàõ Al2O3⋅ÌîO3. ²ñòîòíå çíèæåííÿ êàòàë³-
òè÷íî¿ àêòèâíîñò³ çðàçêà 2 â àì³íóâàíí³ ² ó ïî-
ð³âíÿíí³ ç êàòàë³çàòîðîì 1, ³ìîâ³ðíî, ñë³ä ïîâ’ÿ-
çàòè ç³ çíèæåííÿì â³äíîâëþâàíîñò³ àêòèâíî¿ ñêëà-
äîâî¿ (Cu2+), ÿêà îáóìîâëåíà õàðàêòåðîì ¿¿ âçà-
ºìîä³¿ ç àí³îííî-ìîäèô³êîâàíîþ ïîâåðõíåþ íî-
ñ³ÿ (ñïîëóêè Ìî(VI) òà Al). Ìîæëèâî, ùî òåìïå-
ðàòóðà â³äíîâëåííÿ (äî 2400Ñ) º íåäîñòàòíüîþ äëÿ
ïåðåâåäåííÿ ïîïåðåäíèêà 2 â àêòèâíèé ñòàí
(Cu2+→Cu0, Cuδ+) ç ïðîÿâîì ìàêñèìàëüíî¿ êàòàë³-
òè÷íî¿ ä³¿. Íà êîðèñòü öüîãî ïðèïóùåííÿ îïîñå-
ðåäêîâàíî ñâ³ä÷èòü ïîã³ðøåííÿ çäàòíîñò³ äî â³äíîâ-
ëåííÿ êàòàë³çàòîðà CuÎ–ZnÎ–Al2O3 ç âì³ñòîì ì³ä³
45 ìàñ.% ïðè ââåäåíí³ ìîäèô³êóþ÷î¿ äîáàâêè
MoO4

2– [7]: çñóâ ìàêñèìóì³â â³äíîâëåííÿ ç 2500Ñ
äî 290–3200Ñ. Äëÿ ïîð³âíÿííÿ: ââåäåííÿ ìîäè-

âàííÿ òà àêòèâàö³ÿ) ç ïðåêóðñîðó 1, âíàñë³äîê íå-
ïîâíîãî âèäàëåííÿ àí³îí³â CO3

2– òà OH–, ôîð-
ìóºòüñÿ àí³îííî-ìîäèô³êîâàíà êîìïîçèö³ÿ, ÿêà
âêëþ÷àº ì³äü (÷àñòèíêè Cu0 òà/àáî Cud+) íà õðî-
ìàò³ àëþì³í³þ òà ðîçóïîðÿäêîâàíèõ àí³îííî-ìî-
äèô³êîâàíèõ îêñèäàõ Al2O3⋅Cr2O3 (òâåðäèé àí³îí-
íî-ìîäèô³êîâàíèé ðîç÷èí). Ñòàá³ë³çàö³ÿ ì³äíîãî
êîìïîíåíòà ñïîëóêàìè Cr(²²²) òà Al, à òàêîæ ìî-
äèô³êàö³ÿ îêñèäíîãî íîñ³ÿ àí³îíàìè ÎÍ– òà ÑÎ3

2–

ñïðèÿþòü âèñîê³é àêòèâíîñò³ çðàçêà 1 â äîñë³ä-
æóâàíîìó ïðîöåñ³.
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ì³íó (III) â áóòèðîí³òðèë (VI) òà ïîäàëüøîãî ïå-
ðåòâîðåííÿ IV â òðèáóòèëàì³í (V).

Êîìïîçèòíèé ìàòåð³àë íà îñíîâ³ çì³øàíî¿
«ñêëàäíî¿» ñîë³ 5,·íà â³äì³íó â³ä çðàçêà 4, âè-
ÿâèâñÿ íåàêòèâíèì â àì³íóâàíí³ ñïèðòó ² äî òåì-
ïåðàòóðè 2200Ñ (òàáë.), à ïðè 2300Ñ êîíâåðñ³ÿ
ðåàãåíòó ² ñòàíîâèòü 7,4%, âèõ³ä àì³íó IV âñüî-
ãî 1,4%, ñåëåêòèâí³ñòü 18,9%. Éîãî íèçüêó êàòà-
ë³òè÷íó àêòèâí³ñòü ìîæíà ïîÿñíèòè íàñòóïíèì
÷èíîì. Â ðåçóëüòàò³ âíåñåííÿ ìàëîðîç÷èííîãî
ãåêñàã³äðàòó êàðáîíàòó ëàíòàíó â ÌÀÊÐ âèíè-
êàº ãåòåðîãåííà ñóì³ø, â ÿê³é ïðè òåðìîë³ç³ ìîæ-
ëèâå óòâîðåííÿ ã³äðîêñîêàðáîíàòó òà ã³äðîêñèäó
ëàíòàíó ç âèñàäæóâàííÿì ÃÊÌ. Ïîäàëüøå îá-
ðîáëåííÿ âèä³ëåíîãî ïðåêóðñîðà 5 àíàëîã³÷íî ôîð-
ìóâàííþ êàòàë³çàòîð³â 1–4 ïðèâîäèòü äî êîìïî-
çèö³¿ – ì³äü íà îêñèä³ ëàíòàíó, ìîäèô³êîâàíîìó
àí³îíàìè CO3

2– òà OH–. Êèñëîòíî-îñíîâí³ âëà-
ñòèâîñò³ íîñ³¿â íà îñíîâ³ ñïîëóê La òà Al ìîæíà
ïðèáëèçíî îö³íèòè ïîð³âíÿííÿì âåëè÷èí êîíñòàíò
îñíîâíîñò³, òî÷í³øå âåëè÷èí ðÊÂ ¿õ ã³äðîêñèä³â,
ÿê³ º ð³âíèìè 3,3 òà 8,86, â³äïîâ³äíî. ²ìîâ³ðíî,
ïîñèëåííÿ îñíîâíèõ âëàñòèâîñòåé íîñ³ÿ ïðè ïå-
ðåõîä³ â³ä êàòàë³çàòîðà 4 äî çðàçêà 5 íå ñïðèÿº
ïðîõîäæåííþ äîñë³äæóâàíî¿ ðåàêö³¿.

Îòðèìàí³ ðåçóëüòàòè ï³äòâåðäæóþòü óñòàëå-
íó òî÷êó çîðó, ùî ñòðóêòóðà íàéáëèæ÷îãî îòî-
÷åííÿ àêòèâíîãî ³îíà çíà÷íîþ ì³ðîþ âèçíà÷àº
êàòàë³òè÷í³ âëàñòèâîñò³ òâåðäèõ îêñèä³â ïåðåõ³äíèõ
ìåòàë³â.

Âèñíîâêè
1. Â ðåàêö³¿ ã³äðîàì³íóâàííÿ í-áóòàíîëó

àì³àêîì âïåðøå äîñë³äæåíî êàòàë³òè÷í³ âëàñòè-
âîñò³ íîâèõ àí³îííî-ìîäèô³êîâàíèõ Cu-âì³ñíèõ
êîìïîçèö³é, ïðèãîòîâàíèõ çà àì³à÷íî-êàðáîíàò-
íîþ òåõíîëîã³ºþ òà ïðîàêòèâîâàíèõ â óìîâàõ
íèçüêèõ òåìïåðàòóð (äî 240–2500Ñ).

2. Âñòàíîâëåíî çíèæåííÿ êàòàë³òè÷íîãî ïî-
òåíö³àëó êîìïîçèòíèõ ìàòåð³àë³â, ïðèãîòîâàíèõ
ç³ ñïîëóê ì³ä³ òà ñîëåé àëþì³í³þ ç àí³îíàìè, ÿê³
âêëþ÷àþòü åëåìåíòè ï³äãðóïè õðîìó, ó ïîñë³äîâ-
íîñò³ õðîìàò – ìîë³áäàò – âîëüôðàìàò. Ï³äòâåðä-
æåííÿ öüîìó íàñòóïí³: çíèæåííÿ ïèòîìî¿ êàòàë³-
òè÷íî¿ àêòèâíîñò³ (ïðè 2200Ñ) 0,00748, 0,00465,
0,00049 ìîëü í-áóòàíîëó/(ãCuO⋅ãîä), à òàêîæ ïðî-
äóêòèâíîñò³ 0,00618, 0,00376, 0,00030 ìîëü äèáó-
òèëàì³íó/(ãCuO⋅ãîä), â³äïîâ³äíî. Ðåçóëüòàò, ùî ñïî-
ñòåð³ãàºòüñÿ, îáóìîâëåíèé, ³ìîâ³ðíî, ïîñëàáëåí-
íÿì ãëèáèíè âçàºìîä³¿ âèõ³äíèõ êîìïîíåíò³â ðå-
öåïòóðè íà ïî÷àòêîâîìó åòàï³ ôîðìóâàííÿ ñïî-
ëóê-ïîïåðåäíèê³â, à òàêîæ çíèæåííÿì êèñëîòíèõ
âëàñòèâîñòåé ïîâåðõí³ çàçíà÷åíèõ çðàçê³â.

3. Êîìïîçèö³ÿ, ÿêà ïðèãîòîâàíà òåðìîðîç-
êëàäîì ì³äü-àì³à÷íî-êàðáîíàòíîãî ðîç÷èíó íà
ïñåâäîáåì³ò, äî òåìïåðàòóðè 2200Ñ ïîñòóïàºòüñÿ

çà ïèòîìèìè ïîêàçíèêàìè àêòèâíîñò³ òà ïðîäóê-
òèâíîñò³ êàòàë³çàòîðó, ñèíòåçîâàíîìó ç âèêîðèñ-
òàííÿì õðîìàòó àëþì³í³þ. Ïðîòå ïðè 2300Ñ âîíà
äåìîíñòðóº á³ëüø âèñîêó ïèòîìó ïðîäóêòèâí³ñòü
í³æ çðàçîê äëÿ ïîð³âíÿííÿ: 0,00669 òà
0,00559 ìîëü äèáóòèëàì³íó/(ãCuO⋅ãîä), â³äïîâ³äíî,
çàâäÿêè ìåíø âèðàæåíîìó ïåðåá³ãó ïîá³÷íèõ ðå-
àêö³é äåã³äðóâàííÿ ïðîì³æíîãî áóòèëàì³íó â áó-
òèðîí³òðèë òà ïîäàëüøîãî ïåðåòâîðåííÿ äèáóòè-
ëàì³íó â òðèáóòèëàì³í.

4. Çðàçîê, îäåðæàíèé òåðìîë³çîì ì³äü-àì³-
à÷íî-êàðáîíàòíîãî ðîç÷èíó íà êàðáîíàò ëàíòàíó,
âèÿâèâñÿ ìàëîàêòèâíèì ÷åðåç, éìîâ³ðíî, ñëàáêó
âçàºìîä³ºþ êîìïîíåíò³â ðåöåïòóðè íà ïî÷àòêî-
âîìó åòàï³ ôîðìóâàííÿ ñïîëóê-ïîïåðåäíèê³â òà
îñíîâíèé õàðàêòåð éîãî ïîâåðõí³.

5. Ïðèãîòóâàííÿ êàòàë³òè÷íèõ ìàòåð³àë³â ïî-
êðàùåíî¿ ðåöåïòóðè çà àì³à÷íî-êàðáîíàòíîþ òåõ-
íîëîã³ºþ, à òàêîæ óìîâè âèêîíàííÿ ñèíòåçó, ÿê³
íàâåäåí³ â äàí³é ðîáîò³, ìîæóòü ñòàòè îñíîâîþ
ïðîìèñëîâîãî ïðîöåñó âèðîáíèöòâà ÿê äèáóòèëà-
ì³íó, òàê ³ ³íøèõ äèàëê³ëàì³í³â.
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Ðîáîòó âèêîíàíî çà ô³íàíñîâî¿ ï³äòðèìêè

Ì³í³ñòåðñòâà îñâ³òè òà íàóêè Óêðà¿íè â ðàìêàõ
äåðæáþäæåòíî¿ òåìè ¹ 0115U003159 «Íîâ³ ñèí-
òåòè÷í³ ìåòîäè äèçàéíó í³òðîãåí- òà ñóëüôóðâì³-
ñíèõ á³îëîã³÷íî-àêòèâíèõ ñïîëóê».
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Hydroamination of n-butanol on Cu-containing anion-modified catalysts

Â.Â. Á³ëîâ, Â.². Ìàðêîâ, Â.Â. Øèï³ëî

Ìåòîþ ðîáîòè º âñòàíîâëåííÿ âçàºìîçâ’ÿçêó ì³æ
ñêëàäîì íîâèõ Cu-âì³ñíèõ àí³îííî-ìîäèô³êîâàíèõ êîì-
ïîçèö³é òà ¿õ êàòàë³òè÷íèì ïîòåíö³àëîì ó ñèíòåç³ äèáóòè-
ëàì³íó – âàæëèâîãî íàï³âïðîäóêòó äëÿ âèðîáíèöòâà òàêèõ
çíà÷óùèõ ïðîäóêò³â ÿê ë³êàðñüê³ çàñîáè, ³íñåêòèöèäè, ïðè-
ñêîðþâà÷³ âóëêàí³çàö³¿ ãóìîâèõ ñóì³øåé, áàãàòîôóíêö³-
îíàëüí³ ³íã³á³òîðè êîðîç³¿ òà ³íø³. Êîìïîçèòí³ ìàòåð³àëè
ïðèãîòîâàíî òåðì³÷íèì ðîçêëàäàííÿì ì³äíî-àì³à÷íî-êàð-
áîíàòíîãî ðîç÷èíó ó ïðèñóòíîñò³ ñîëåé õðîìàòó, ìîë³áäà-
òó, âîëüôðàìàòó àëþì³í³þ, ìåòàã³äðîêñèäó àëþì³í³þ, êàð-
áîíàòó ëàíòàíó. Àêòèâíèé ñòàí íîâèõ êàòàë³çàòîð³â ôîð-
ìóâàâñÿ â óìîâàõ íèçüêîòåìïåðàòóðíèõ òåðìîîáðîáëåííÿ
(2500Ñ) òà â³äíîâëåííÿ (2400Ñ), ÿê³ çàáåçïå÷óþòü íåïîâíå
âèäàëåííÿ ìîäèô³êóþ÷èõ àí³îí³â ÎÍ– òà ÑÎ3

2–. Äîñë³ä-
æåííÿ êàòàë³òè÷íî¿ åôåêòèâíîñò³ íîâèõ çðàçê³â ó ïðîöåñ³
ïàðîôàçíîãî ã³äðîàì³íóâàííÿ í-áóòàíîëó çä³éñíþâàëè ó
ïðîòî÷íîìó ðåàêòîð³ ïðè ìîëÿðíîìó ñï³ââ³äíîøåíí³ í-áó-
òàíîë:àì³àê:âîäåíü, ð³âíîìó 1,0:2,0:6,0, íàâàíòàæåíí³ ñïèðòó
0,4 ãîä–1 òà òåìïåðàòóðàõ 200–2400Ñ. Ñåðåä äîñë³äæóâàíèõ
êàòàë³çàòîð³â íàéâèùó åôåêòèâí³ñòü ïîêàçàâ çðàçîê, ïîïå-
ðåäíèêîì ÿêîãî º çì³øàíà «ñêëàäíà» ñ³ëü ã³äðîêñîêàðáîíàò
ì³ä³-õðîìàò àëþì³í³þ: êîíâåðñ³ÿ ñïèðòó òà ñåëåêòèâí³ñòü
çà ö³ëüîâèì äèáóòèëàì³íîì ñòàíîâëÿòü 86,3% òà 82,7%,
â³äïîâ³äíî (ïðè 2200Ñ). Íàéìåíø àêòèâíèì âèÿâèâñÿ çðà-
çîê, ïîïåðåäíèêîì ÿêîãî º çì³øàíà «ñêëàäíà» ñ³ëü ã³äðî-
êñîêàðáîíàò ì³ä³-êàðáîíàò ëàíòàíó. Ïðîàíàë³çîâàíî ôàêòî-
ðè, ÿê³ ìîæóòü âïëèâàòè íà êàòàë³òè÷íó åôåêòèâí³ñòü íî-
âèõ ìàòåð³àë³â.

Êëþ÷îâ³ ñëîâà: äèáóòèëàì³í, í-áóòàíîë, àì³íóâàííÿ,
êàòàë³çàòîð, çì³øàí³ «ñêëàäí³» ñîë³, ì³äü, àëþì³í³é, ëàíòàí.

V.V. Bilov*, V.I. Markov, V.V. Shipilo

Ukrainian State University of Chemical Technology, Dnipro,
Ukraine
*e-mail: belovvladimir956@gmail.com

The purpose of the work is to establish the relationship
between the composition of new Cu-containing anion-modified
compositions and their catalytic potential in the synthesis of
dibutylamine, which is an important intermediate for the
production of such significant products as medicines, insecticides,
vulcanization accelerators for rubber compounds, multifunctional
corrosion inhibitors, etc. Composite materials were prepared by
thermal decomposition of a copper-ammonia-carbonate solution

in the presence of chromate, molybdate, aluminum tungstate,
aluminum metahydroxide, and lanthanum carbonate salts. The
active state of the new catalysts was formed under the conditions
of low-temperature heat treatment (2500C) and reduction (2400C),
which ensure incomplete removal of modifying OH– and ÑÎ3

2–

anions. The study of the catalytic efficiency of new samples in
the process of vapor-phase hydroamination of n-butanol was
carried out in a flow reactor at the n-butanol:ammonia:hydrogen
molar ratio equal to 1.0:2.0:6.0, an alcohol load of 0.4 h–1 and
temperatures of 200–2400C. Among the catalysts tested, the
sample whose precursor was a mixed «compound» salt
hydroxocarbonate copper-aluminum chromate showed the highest
performance as follows: alcohol conversion and selectivity to the
target dibutylamine of 86.3% and 82.7%, respectively (at 2200C).
The least active was the sample, the precursor of which was a
mixed «compound» salt hydroxocarbonate copper-lanthanum
carbonate. Factors that can affect the catalytic efficiency of new
materials were analyzed.

Keywords: dibutylamine; n-butanol; amination; catalyst;
«compound» salts; copper; aluminum; lanthanum.
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