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T>qdim olunan magals yiiksak silisiumlu seolit katalizatoru (SiO,/Al,03=54) (zarinda propilenin mixtalif
temperaturlarda gevrilmasi zaman: sathds amala galon sixlasma mahsullar:n tabiatinin dyranilmasina hasr
edilmigdir. Miayyan olunmugsdur ki, propilenin gevrilma prosesinda seolit katalizatorun aktivliyi, yaln:z
prosesin baslangic an:ndan ~25 daqigs miiddatinda sathinda 5-8% sixlagma mahsullar: amalo galdikdan
sonra milsahida olunur. Diferensial-termiki va gravimetrik analizin naticasina asason milayyan olunmugdur
ki, 450 °C temperaturda ssthda amalo galon sixlasma mohsulu mixtalif termostabilliya malik olan
fazalardan ibaratdir. Omala galon sixlagsma mahsullarin regenerasiyas: miixtalif temperaturlarda oksigenin
verilmasi ilo gedir. Eyni zamanda sixlasma mohsullarizin torkibinds grafit fazan:n alinmas: agkar

olunmugdur.

Agar sozlar: seolit, propilen, kataliz, aromatiklagma, koks

Olefinlorin - muxtoalif quruluslu seolit
katalizatoru Uzerindos gevrilmo prosesinin
Oyronilmoasina coxsayh todqigat islori hasr
olunmusdur [1-3]. Lakin bununla barobar
proses zamani katalizatorun sathindo omals
gaolon vo onun aktivliyine muxtslif formada
tosir edo bilon sixlasma mohsullar1 praktiki
olarag nozora alinmamisdir.  Karbohidro-
genlorin  seolit  katalizatorlar  (zarinda
cevrilmosi zamani sothdo amoals golon sixlas-
ma mohsullarinin katalizatorun aktivliyina
tosiri hagqindaki odoabiyyatda molum olan

fikirlor ziddiyyatli xaraktero malikdir. Bu
proses zamani Katalizatorun sothinds omalo
golon sixlasma mohsullarin  tobioti verilon
xammalin vo Kkatalizatorun fiziki-kimyavi
xassalorindon  vo  hamginin  reaksiyanin
aparilma soraitindon asilidir [4-6].

Yuxarida g0storilonlori  nozoro alaraq
olefinlorin  seolit  katalizatorlar1  (izarinda
cevrilmo prosesinin vo sothdo omoalo golon
sixlasma  mohsullarin  tabistinin  birga
Oyranilmosi aktual masals hesab oluna bilor.

TOCRUBI HiSSO

Toadgigat obyekti kimi yiksak silisiumlu
seolit  (SiO/Al,03=54) katalizatorun H-
formasindan (HYSS) istifado olunmusdur.
Istifado olunan propilen, —99% tomizlik
dorocasindo propanolun y-Al,O; katalizatoru
lizorinds ~350°C temperaturda dehidratasi-
yasindan alinmisdir.  Propilenin  cevrilmo
prosesi genis temperatur intervalinda (20-
500°C), 2 sm’ katalizator lay: yerlogdirilmis
reaktora malik olan axinli laboratoriya
qurgusunda todqiq olunmusdur. Tocriiba
aparilmamigsdan avval katalizator lay:r hava
axmmin verilmasi ilo ~550°C temperaturda 3
saat muddatindo regenerasiya olunmus vo
sonra sistemdoaki Oy, azot axmi ilo govularaq
reaktorun temperaturu lazim olan giymata
qador azaldilmisdir.

Reaksiya mahsullarin analizi LXM-8MD
xromatoqraft vo ®T-02 1Q-spektrometri
vasitosi ilo aparilmigdir. Proses zamani
mixtalif temperaturlarda katalizatorun sot-
hinds amoala golon sixlasma mahsullarin (SM)
kitlosi hassas kvars spirala malik olan Mak-
Ben qurgusunda muoayyan olunmusdur [7].

Ilkin  vo mixtolif temperaturlarda
islonmis katalizator nimunalarinin diferensial—
termiki analizi  E.Paulik, l.Paulik, H.Erdei
firma “MOM”—derevatoqrafi  vasitasi ilo
aparilmisdir. Etalon Kkimi tablasdirilmis a—
Al;O3—don istifads olunmusdur. Tacriiba Gglin
nimunanin ¢akisi 150-450 mq intervalinda
gotarulmisddr.
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ALINMIS NOTICOLORIN MUZAKIROSI

Propilenin  ylksak silisiumlu  seolit
katalizatoru  Uzorindo  gevrilmosi 200°C
temperaturda musahido olunur. Reaksiya

temperaturunun artirilmasi ilo maye mohsulun
ciximu artir vo 320°C temperaturda maksimal
hoddo cataraq 76% toskil edir (W=300" saat).
Bu soraitdo propilenin ¢evrilma doracasi 98%
togkil edir. Propilenin HYSS katalizatoru
Uzorindo cevrilmasi zamani gaz vo maye
halinda olan maddalarin amoalo galmasi yalniz
prosesin baslangic anindan 20-25 doqige
muddatinda sathdo 5 —8% sixlagsma mohsullari
omolo goldikdan sonra misahida olunur.
Bununla Kkatalizatorun sathi sanki SM-ilo
«modifikasiya» olunur. Reaksiyanin 300°C
temperaturunda maye mohsulun asas hissasi
alifatik vo 5.7% aromatik karbohidrogenlordan
ibaratdir. Temperaturun artirilmas: ilo maye
mohsulda aromatik karbohidrogenlorin mig-
dar1 artir. Belo ki, 450°C temperaturda maye
mohsulun  asas hissasi  (—90%) aromatik
karbohidrogenlardan ibarat olur.

Yuxarida gostorildiyi kimi propilenin
HYSS katalizatoru tzarinds ¢evrilmasi zamani
reaksiyanin baslangic aninda yan mohsul kimi
katalizatorun saothindo sixlasma mohsullar
ompalo galir. Buna gbra do bu isdo muxtalif
temperaturlarda  omolo  golon  SM-in
regenerasiya Xxususiyyatlorinin va tobistinin
Oyranilmasina daha ¢ox diggoet ayrilmisdir.

Codvaldo  mixtolif  temperaturlarda
propilenin  HYSS  katalizatoru  (izarinda
cevrilmasi zamani SM-in toplanmasi vo

regenerasiya xususyyatlori tasvir olunmusdur.
Gorundiyd  Kimi  proses zamant SM-in
maksimal miqdari, maye moahsulun maksimal
ciximinin - misahide  olundugu 300°C
temperaturda, 7.8% toskil edir. Prosesin
temperaturunun bundan sonraki artirilmas: ilo
SM-in miqdar: azalarag 450°C-do 5.5%
togskil  edir.  Reaksiyanin  200-450°C
temperaturlarda  omolo  golon  SM-in
regenerasiyasindan alinmis noticalor onun
torkibco mirrakab oldugunu géstorir. Belo ki,
bu temperatur intervalinda sathds amala golon
SM- 1n 1 hissasinin N2 axminin verilmasi ilos,
yerdo qalan digor hissasi isa yalniz hava
axmmin verilmasi ilo, oksidlasdirilmakla
regenerasiya oluna bilor. Bununla yanasi geyd
etmok lazimdir ki, prosesin temperaturunun
artirlmasi1  sothdo  omoalo golon SM-in
yandirilmagla regenerasiya olunan hissasinin
kitlasinin nisbaton artmasina sobab olur. Belos
ki, 300°C temperaturda sothds smolo golon
SM-in  33.5% oksidlosdirilmaklo  sathdan
konarlasdirildigi halda 450°C temperaturda
omola goalon SM (gln bu rogeam 59.4% toskil
edir. Bunu prosesin temperaturunun artirilmast
ilo sixlasma mohsullarinda C/H nisbatinin
dayismasi ilo alagalondirmak olar.

Propilenin miixtalif temperaturlarda HYSS katalizatoru tGzarinds gevrilmasi zamani sixlasma
mohsullarin toplanmasi va regenerasiyasi

Ne Sixlagsma Omols golan Sixlagsma Sixlagsma Sixlagsma
moahsullarin sixlagma mohsullarin mohsullarin mohsullarin hava
toplanma mohsullarin regenerasiya N, —axim axmi ilo
temperaturu, miqdar1, % temperaturu, °c ilo govulan regenerasiya
°Cc hissosi, % olunan hissa, %
1 20 6.54 300 100 -
2 100 6.86 400 100 -
3 150 7.0 400 - 450 96.0 4.0
4 200 7.3 500 72.4 27.6
5 250 7.4 500 66.5 335
6 300 7.8 500 - 520 58.25 41.75
7 350 7.0 500 - 520 52.8 47.2
8 400 5.8 550 43.7 56.3
9 450 55 550 — 650 40.6 59.4
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Propilenin HYSS katalizatoru (zarinda
cevrilmosi zamani sathds amolo galon SM-in
tabiatini 0yronmak dgclin islonmis katalizator
nimunasinin diferensial-termiki analizi do
aparilmusdir.

Sokilds 300 vo 450°C temperaturlarda
15 saat muddatinds propilenin  gevrilma
prosesinds islomis katalizator nimunalarinin
diferensial-termiki analizindon alinmig noti-

00°

color verilmisdir. Sokildo DTA oyrisinda

100°C  temperaturda kicik  intensivlikdo
misahids olunan endoeffekti katalizatorun
sothindo adsorbsiya olunmus karbohidro-

genlorin desorbsiyasina aid etmok olar. 400°C
temperaturda musahidos olunan genis sahayo
malik olan ekzotermiki effekti isa (Sok., a)
proses zamani seolitin sothindo omolo galmis
SM — 1n yanmast ilo alagalondirmok olar.

DTA

10°

100°

905°

60°

TQ TA

300°C (a) vo 450° C (b) temperaturlarda propilenin gevrilmo
prosesinds 15 saatdan ¢ox muddatinds islomis katalizator
nimunalarinin diferensial-termiki analizi.

Propilenin 450°C temperaturda seolit
katalizatoru  Uzorindo 15 saat islonmis
katalizator nimunasinin diferensial-termiki
analizin DTA oyrisindo (Sok., b) ovvalki
nimunadon forgli olaraq 310 vo 505°C
temperaturlarda maksimumlara malik olan iki
ekzotermik  effekt misahida olunur.
Diferensial-termiki analizindo TQ ayrisinin
do pilloli formaya malik olmas: 450°C
temperaturda omolo golon SM—in  muxtalif
termostabilliys malik olan fazalardan ibarot
olmasini tesdiq edir. DTA ayrisinin sonunda
nisbaton kicik intensivliya malik olan vo

~760°C temperaturda (Sok., b) musahido
olunan ekzotermik effekt seolitin kanalinda
grafit fazanin omolo golmasi ilo izah oluna
bilor. Qeyd etmok lazimdir ki, bu soraitdos
kokslasmis katalizator nimunasi prosesds 6z
aktivliyini praktiki olaraq itirmir. Propilenin
muxtolif temperaturlarda HYSS Kkatalizatoru
Uzorindo  ¢evrilma prosesinin  tadgigindan
alinmis, cadvaldo Vo sokilds tasvir olunmus
tacrubi naticalar bir—birini tasdiq edir.
Propilenin cevrilma prosesinds islomis
seolit katalizator nimunoasi Uzorinde omala
golon SM-1n mixtalif termostabilliys malik
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olan fazalardan ibarat olub, onun | hissasi N2
axminin verilmasi ilo qovuldugu halda yerda
galan hissasi yalmz hava axinin verilmasi ila
~550°C  temperatura  godor  qizdirilib
oksidlosdirilmaklo regenerasiya olunur. Buna
oxsar notico etilenin ylksak silisiumlu seolit
katalizatoru Uzoarinda cevrilmo prosesi todqiq
olunarkan da alinmisdir [8].

Alinmis bu tacriibi naticalor propilenin
HYSS Kkatalizatoru Uzasrinds ¢evrilma prosesi
zamant Sothdo omoalo golon SM-in toabioti

hagqginda miayyan bir fikir soylomays imkan
verir. Digar tarafdon molumdur ki, olefinlarin
seolit katalizatorlar1 Uzorinds gevrilmasi tursu
morkazlorinds gedir [2, 9]. Bunu nozara
alaraqg demok olar ki, propilenin ylksok
silisiumlu  seolit  katalizatoru  Uzorinda
cevrilmasi zamani baslangic andan —~20
dagige miiddatindo amoala golon SM da tursu
moarkazlorinds toplanir. Deyilonlora asasan
demok olar ki, prosesin baslangic aninda
omolo golon SM katalitik aktivliys malikdir.
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IIPHPO/IA IIPOJYKTOB YII/IOTHEHHA, OBPA3YIOIIIUXCA HA
BBICOKOKPEMHE3EMHOM HEO/JIUTHOM KATAJIH3ATOPE B PEAKIIUH
IIPEBPAIIIEHUA TIPOITHIIEHA

D.A.I'awmumos, U.JI.Iamumosa, P.A.Haoupoes, 3.A.Tanwvivosa, /[oc. U. Mupzau

B wupokom memnepamyprom unmepsane (20-450 °C) usyuerno npespawenue nponurena na
BbICOKOKDEMHE3eMHOM Yeonumnom Kamanuzamope. Iloxkazano, umo xamaniuzamop nposigisem
AKMUBHOCHb MOILKO NOCIe HAKONAeHUs. Ha nosepxnocmu 5-8% npodykmoes yniomuenus (I1Y)
yepes ~20 mun. om mauana npoyecca. Ilokazano makace, umo npupooa 11y 3asucum xax om
memnepamypvli, mak U om  epeMmeHu  pabomwvl  kamamuzamopa. Ha  ocnosanuu
oupepenyuarbHo—mepmuiecKoeo U pasUMempuiecKoe0 aHaIu308 noxkazamo, umo 11V,
naxonnennvie npu 450 °C, 6 0cHOBHOM COCMOAM U3 O8YX PAZUMHBIX MEPMOCMAOUTBHLIX (a3,
NO0BEP2AIOUUXCS OKUCTUMENbHOLU PeceHepayuu npu pasiudHslx memnepamypax. B cocmage 11V
00HApPYIHCEeHO maKaice Hanuyue epagpumosou (aszol.

Kniwouesvle cnosa: yeonum, nponuier, Kamanus, apomMamu3ayus, KOKC.
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NATURE OF COMPACT PRODUCTS FORMED ON HIGH SILICA ZEOLYTE
CATALYST IN PROPYLENE TRANSFORMATION REACTION

F.A.Gashimov, I.L.Gashimova, R.A.Nadirov, Z.A.Talybova, J.1.Mirzai

Conversion of propylene on high silica zeolite catalyst has been studied at a wide range of
temperatures (20-450 °C). It found that the catalyst is active only after 20 min from the beginning
of accumulation on the surface of 5-8% of compact products. Also, it revealed that the nature of
CP depends both on the temperature and the working time of the catalyst. On the basis of
differential thermal and gravimetric analysis it showed that CP accumulated at 450°C mainly
consist of two different thermally stable phases which undergo oxidative regeneration at
different temperatures. The presence of graphite phase as part of CP has been detected.
Keywords: zeolite, propylene, catalysis, aromatization, coke.
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