Синтез иерархического катализатора SAPO-34 на основе природных мезопористых алюмосиликатных нанотрубок
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Силикоалюмофосфатное молекулярное сито типа SAPO-34 является объектом многочисленных исследований как один из самых эффективных катализаторов конверсии метанола в олефины. Однако данный материал обладает высокой стоимостью, обусловленной применением дорогостоящих реагентов для его синтеза. Кроме того, микропористая структура SAPO-34 склонна к ограниченной внутренней диффузии молекул и, следовательно, замедляет процессы массопереноса субстратов и продуктов, что приводит к повышенному коксобразованию и дезактивации катализатора. Одним из перспективных способов решения данной проблемы является введение мезопор в его матрицу с получением иерархической структуры [1].
В данной работе был синтезирован микро/мезопористый катализатор SAPO-34 с использованием галлуазитных нанотрубок (ГНТ) в качестве со-темплата. Галлуазит представляет собой многослойные мезопористые нанотрубки, внешняя поверхность которых состоит из оксида кремния, а внутренняя – из оксида алюминия. Также использование SiO2 и Al2O3, входящих в состав галлуазита, вместо традиционных реагентов позволит снизить стоимость конечного продукта.
В данной работе синтез образцов SAPO-34 проводили по методике авторов статьи [2] с использованием гидроксида тетраэтиламмония в качестве основного темплата. Для установления закономерностей синтеза варьировали продолжительность гидротермальной обработки от 24 до 48 ч при температуре 200оС. Полученные материалы сравнивали с эталонным образцом SAPO-34, синтезированным с использованием стандартных реагентов – тэтраэтоксисилана (ТЭС) и изопропоксида алюминия (ИПА). В табл. 1 представлены условия синтеза, текстурные характеристики и элементный состав полученных образцов.
Таблица 1 – Условия синтеза и элементный состав синтезированных образцов
	Образец
	Время, ч
	Источник
	Состав полученных образцов
	SБЭТ, м2/г

	
	
	Al
	Si
	
	

	S-1
	24
	ИПА
	ТЭС
	0,3SiO2/1,1Al2O3/1,1P2O5
	475

	S-2
	48
	
	
	0,3SiO2/1,3Al2O3/1,3P2O5
	335

	S-3
	24
	ИПА

+ГНТ
	ГНТ
	0,3SiO2/0,8Al2O3/0,5P2O5
	381

	S-4
	48
	
	
	0,3SiO2/1,1Al2O3/1,1P2O5
	412


Согласно результатам рентгенофазового анализа, все образцы обладают целевой структурой шабазита (2θ = 9.5, 12.9, 16.2, 17.8, 19.2, 20.7, 25.9°), характерной для SAPO-34. Однако на рентгенограмме образца S-3, помимо фазы SAPO-34, присутствуют характерные рефлексы фосфата алюминия (2θ = 21.8, 28.1, 31.0, 35.7, 42.3 °).
Образец, синтезированный на основе ГНТ в течение 48 ч, демонстрирует высокую чистоту фазы SAPO-34, а также обладает большой удельной площадью поверхности (SБЭТ = 412 м2/г) и значительным количеством мезопор (Vмезо = 0,10 см3/г). Размеры и морфология кристаллов образца S-4 также соответствуют материалам класса SAPO-34.
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