
210� Химия в интересах устойчивого развития 32 (2024) 210–217

УДК 661.183.6:541.128:665.733

DOI: 10.15372/KhUR2024550

EDN: XVCVGJ

Исследование физико-химических  
и каталитических свойств цеолитов типа MFI,  
синтезированных с использованием  
глубокого эвтектического растворителя

А. А. СТЕПАНОВ, Л. М. ВЕЛИЧКИНА, Л. Л. КОРОБИЦЫНА, Л. К. АЛТУНИНА

Институт химии нефти СО РАН,  
Томск, Россия

E-mail:  stepanov@ipc.tsc.ru

(Поступила 15.12.2023; принята к печати 22.12.2023)

Аннотация

Синтезированы образцы цеолита структурного типа MFI (ZSM-5) с использованием в качестве темплата 
пентаэритрита (ПЭР), или карбамида (КА), или глубокого эвтектического растворителя (ГЭР) – бинарной 
смеси, состоящей из смеси ПЭР и КА. Методами ИК-спектроскопии и рентгеноструктурного анализа установ-
лено, что природа применяемых при синтезе цеолитов темплатов оказывает влияние на чистоту фазы и сте-
пень кристалличности полученных образцов. Изучены текстурные и кислотные свойства цеолитов и молибден-
содержащих катализаторов, приготовленных на их основе методом сухого механического смешения с нано-
размерным порошком молибдена. Показано, что текстурные свойства цеолитов зависят от природы темплата. 
Применение КА способствовало получению цеолита с максимальными значениями величин удельной поверх-
ности и объема пор. Сила кислотных центров немодифицированных образцов в зависимости от структуро
образующей добавки уменьшается в ряду: ГЭР > КА > ПЭР, а концентрация кислотных центров, наоборот, 
снижается для цеолитов в ряду: ПЭР > КА >ГЭР. Каталитическая активность синтезированных материалов 
изучена в процессах неокислительной конверсии метана и облагораживания прямогонной бензиновой фрак-
ции нефти. Установлена зависимость активности и стабильности образцов от их физико-химических свойств, 
обусловленных природой темплата. Показано, что цеолит, синтезированный с использованием ГЭР, и катали-
затор 4.0%Мо/ZSM-5, полученный на его основе, проявляют более высокую активность и стабильность в про-
цессах неокислительной конверсии метана в ароматические углеводороды и облагораживании прямогонной 
бензиновой фракции нефти по сравнению с цеолитами ПЭР или КА и катализаторами на их основе.

Ключевые слова: цеолит ZSM-5, MFI, синтез, глубокие эвтектические растворители, неокислительная кон-
версия метана, облагораживание бензина
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ВВЕДЕНИЕ

Высококремнеземные цеолиты ZSM-5 (струк-
турный тип MFI) являются эффективными ката-
лизаторами ряда важных процессов нефтепере-
работки и нефтехимии. Учитывая современную 
потребность отечественной нефтеперерабаты-
вающей промышленности в активных, селек-
тивных и стабильных цеолитных катализато-

рах, совершенствование способов их синтеза 
является актуальной задачей [1–3]. 

В научной литературе последних лет появи-
лись работы по применению глубоких эвтекти-
ческих растворителей (ГЭР) в различных сфе-
рах [4–8]. Интерес к этим объектам вызван не 
только их химическими свойствами, но и дру-
гими немаловажными преимуществами, такими 
как нетоксичность, нелетучесть и биодегради-
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руемость, что делает их экологически приемлемы-
ми растворителями для проведения химических и 
биотехнологических процессов. Информация о 
применении ГЭР в качестве структурообразую-
щих добавок (темплатов) при синтезе высоко-
кремнеземных цеолитов практически отсутству-
ет, поэтому разработки в этом направлении мож-
но считать новаторскими.

Ранее нами была показана возможность син-
теза цеолитов ZSM-5 с использованием бикар-
боната аммония в качестве структурообразую-
щей добавки и проведены исследования полу-
ченных катализаторов [9]. 

Цель настоящей работы – сравнительное ис-
следование использования бинарной системы 
ГЭР (ПЭР-КА), а также отдельных компонентов, 
составляющих ГЭР, в качестве структурообра-
зующих добавок при синтезе высококремнезем-
ных цеолитов типа MFI (ZSM-5); изучение вли-
яния природы темплата на физико-химические 
свойства синтезированных цеолитов и молиб-
денсодержащих катализаторов на их основе, а 
также на активность образцов в каталитичес
ких процессах неокислительной конверсии ме-
тана и облагораживания прямогонной бензиновой 
фракции нефти.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ

Методики синтеза цеолитов и катализаторов  
на их основе

Синтез цеолитов с молярным отношением 
SiO

2
/Al

2
O

3
 = 40 проводили методом гидротер-

мальной кристаллизации щелочных алюмокрем-
негелей согласно методике, описанной в работе [9]. 
В качестве источника кремния был использован 
водный раствор натриевой соли кремневой кисло-
ты (Na

2
SiO

3
), а в качестве источника алюминия – 

водная соль нитрата алюминия (Al(NO
3
)
3
•9H

2
O). 

В качестве структурообразующей добавки ис-
пользовали пентаэритрит, карбамид и ГЭР, 
состоящий из смеси этих компонентов в мо-
лярном соотношении, равном эвтектическому 
(ПЭР/КА = 40 : 60). Кристаллизацию прово-
дили в стальных автоклавах при температуре 
170 °С в течение 3–7 сут. После окончания кри-
сталлизации твердую фазу отделяли от жидкой 
фильтрованием, отмывали от избытка щелочи 
дистиллированной водой и сушили при 100 °С в 
атмосфере воздуха в течение 8 ч. Для удаления 
темплата синтезированные образцы цеолитов 
прокаливали при 550 °С и путем декатиониро-
вания водным раствором NH

4
Cl (25 мас. %) пере-

водили в активную Н-форму. В зависимости от 
использованной при синтезе структурообразую-
щей добавки были получены цеолиты, обозначен-
ные как ZSM-5(ПЭР), ZSM-5(КА) и ZSM-5(ГЭР).

В качестве катализаторов для процесса нео-
кислительной конверсии метана были выбраны 
Мо/ZSM-5 системы. Катализаторы 4%Mo/ZSM-5 
готовили методом сухого механического смеше-
ния цеолитов в H-форме с наноразмерным по-
рошком (НРП) молибдена, полученным методом 
электрического взрыва проводника в среде ар-
гона. Синтез катализатора проводили в шаро-
вой вибромельнице КМ-1 в течение 2 ч. Сред-
ний размер частиц Мо составлял 70–110 нм. 
Приготовленные смеси прокаливали в муфель-
ной печи при температуре 550 °С в течение 4 ч, 
прессовали и отбирали фракцию катализатора 
размером 0.5–1.0 мм.

Физико-химические методы исследования

Качество полученных цеолитов оценивали с 
помощью методов ИК-спектроскопии и рентге-
нофазового анализа (РФА). ИК-спектры цео-
литов регистрировали с помощью ИК-Фурье 
спектрометра с модулем Termo Electron Nicolet 
5700 (Thermo Electron Corporation, США) в об-
ласти 2000–400 см–1. ИК-Фурье спектрометр пре-
доставлен Томским региональным центром кол-
лективного пользования ТНЦ СО РАН (ТомЦКП 
СО РАН). Исследования методом РФА проводили 
с использованием дифрактометра DISCOVER D8 
(Bruker, Германия) в диапазоне углов 10–70° по 2θ. 
Удельную поверхность катализаторов опреде-
ляли методом БЭТ (Брунауэра–Эммета–Телле-
ра) из данных низкотемпературной (–196 °С) 
адсорбции азота, полученных с применением 
автоматического газоадсорбционного анализа-
тора “Сорбтометр М” (ЗАО “КАТАКОН”, Рос-
сия). Объем и размер пор образцов рассчитывали 
с помощью модели BJH (Barett–Joyner–Halenda) 
из данных изотерм адсорбции и десорбции. Рас-
чет характеристик пористой структуры цеоли-
тов проводился с использованием программного 
обеспечения прибора. Кислотные свойства цео-
литов изучали методом температурно-програм-
мированной десорбции (ТПД) аммиака, позво-
ляющим определить распределение кислотных 
центров по силе и их количество. Хроматогра-
фический вариант ТПД заключается в том, что 
образец с предварительно адсорбированными 
на нем молекулами вещества-зонда (аммиак) 
нагревают со скоростью 10 °С/мин в токе гелия 
и записывают спектр десорбции аммиака. Кон-
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центрация кислотных центров соответствует ко-
личеству десорбированного аммиака, а их сила 
оценивается по температурным максимумам на 
десорбционных кривых [10].

Методики исследования каталитических свойств

Каталитическую активность синтезированных 
материалов определяли в проточных установ-
ках с неподвижным слоем катализатора в про-
цессах неокислительной конверсии метана и об-
лагораживания прямогонной бензиновой фрак-
ции нефти.

Неокислительную конверсию метана (сте-
пень чистоты 99.9 об. %) проводили при темпе-
ратуре 750 °С, объемной скорости подачи сырья 
1000 ч–1 и атмосферном давлении. Образец ка-
тализатора Мо/ZSM-5 с размером частиц 0.5–
1.0 мм в количестве 1 см3 помещали в трубча-
тый кварцевый реактор диаметром 12 мм. Пе-
ред началом реакции катализатор нагревали в 
токе гелия до 750 °С и выдерживали при этой 
температуре в течение 20 мин, после чего начи-
нали подавать метан. Для предотвращения кон-
денсации или прочной адсорбции образующихся 
в процессе реакции высококипящих углеводоро-
дов трубку на выходе из реактора и шестиходо-
вой кран для отбора проб на анализ нагревали 
до 220 °С. Продукты реакции отбирали через 
первые 20 мин реакции и далее каждые 40 мин. 

Облагораживание прямогонной бензиновой 
фракции нефти состава, мас. %: н-алканы 
C

3
–C

12
 – 40.1, изоалканы C

4
–C

10
 – 26.8, арены 

C
6
–C

12
 – 7.3, циклоалканы C

5
–C

10
 – 25.8, с ок-

тановым числом 68 пунктов проводили на немо-
дифицированных цеолитах в Н-форме. Объем 
загружаемого в реактор катализатора состав-

лял 4 см3. Процесс проводили при атмосфер-
ном давлении, в температурном интервале 340–
440 °С с шагом 20 °С и объемной скорости по-
дачи исходного сырья 2 ч–1. Для определения 
активности цеолитных катализаторов при раз-
ной температуре процесса через 1 ч их работы 
отбирали пробы образующихся продуктов на 
анализ. 

Состав исходного сырья и продуктов его пре-
вращения анализировали методом газожид-
костной хроматографии (ГЖХ) с использова-
нием хроматографа “Хроматэк-Кристалл 5000.2” 
(ГК “Новые технологии”, Россия). Для определения 
состава жидкой фазы применяли капиллярную 
колонку BP-1 PONA (100 м × 0.25 мм × 0.5 мкм), 
а газовой фазы – капиллярную GS-Gas-Pro 
(60 м × 0.32 мм) и набивную Carbosieve S-II 
(4 м × 2 мм) колонки (Agilent Technologies, США). 
Углеводородный состав рассчитывали методом 
внутренней нормализации. Октановые числа ис-
ходного сырья и полученных бензинов опреде-
ляли расчетным методом на основе хроматогра-
фических данных.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

Физико-химические свойства

Исследования образцов синтезированных ма-
териалов с помощью метода ИК-спектроскопии 
показали наличие полос поглощения (п. п.) при 
550–560 и 450 см–1, что свидетельствует о фор-
мировании кристаллической структуры цеоли-
та типа ZSM-5 в образцах, полученных как с 
использованием ПЭР и КА, так и с ГЭР (рис. 1, а). 
Так, п. п. с максимумом в области 550–560 см–1, 

Рис. 1. ИК-спектры (а) и рентгенограммы (б ) синтезированных цеолитов: ZSM-5(ПЭР) (1), ZSM-5(КА) (2) и 
ZSM-5(ГЭР) (3). Здесь и на рис. 2: ПЭР – пентаэритрит; КА – карбамид; ГЭР – глубокий эвтектический раство-
ритель, состоящий из смеси ПЭР и КА.
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определяющая структуру цеолита, относится к 
колебаниям по внешним связям тетраэдров SiO

4
 

и AlO
4
 и обусловлена присутствием сдвоенных 

четырех-, пяти- и шестичленных колец в кар-
касе. Соотношение интенсивностей п. п. в обла-
сти 550 и 450 см–1 позволяет оценить степень 
кристалличности исследуемых образцов [11]. 

Методом РФА также подтверждено, что во 
всех полученных образцах имеется набор ха-
рактеристических полос в области углов 23–25° 
по 2θ, свидетельствующих об их соответствии типу 
ZSM-5 [12] (см. рис. 1, б ). Все образцы имеют 
рефлексы, идентичные рефлексам чистых цео-
литов, за исключением образца ПЭР, в котором 
дополнительно присутствует фаза кварца.

В табл. 1 представлены текстурные свойства 
исходных цеолитов и Mo-содержащих катали-
заторов, полученных на их основе.

Минимальная величина удельной поверх-
ности определена для цеолитного образца 
ZSM-5(ПЭР), максимальная – для ZSM-5(КА), 
совместное использование двух структурообра-
зующих добавок ZSM-5(ГЭР) привело к получе-
нию цеолита с усредненной величиной удельной 
поверхности. Образец ZSM-5(КА) имеет также 
максимальные значения величин удельной по-
верхности мезо- и микропор, общего удельного 
объема пор и удельного объема микропор. При-
менение ПЭР в качестве структурообразователя 
способствовало получению цеолита с максималь-
ным средним диаметром пор, а использование 
ГЭР, напротив, – с минимальным размером пор. 
Наблюдаемые изменения текстурных свойств, 
вероятно, связаны с размером молекул, приме-
няемых при синтезе цеолитов структурообра-
зующих добавок.

Модифицирование цеолитов НРП молибдена 
снизило величины общей удельной поверхно-
сти и общего объема пор, особенно для образца 

4%Mo/ZSM-5(КА), что можно объяснить блоки-
ровкой и снижением количества микропор, кото-
рые вносят основной вклад в величину удельной 
поверхности. Снижение значения удельного об-
щего объема пор связано, скорее всего, с умень-
шением объема макропор, вероятно, частично 
разрушающихся в процессе смешения в вибро-
мельнице цеолита с НРП молибдена. При этом 
на модифицированных цеолитах наблюдается 
увеличение среднего диаметра пор, наиболее 
заметное на образце 4%Mo/ZSM-5(ГЭР). Введе-
ние частиц молибдена повышает удельную по-
верхность мезопор и их удельный объем для 
катализаторов, синтезированных с ПЭР и ГЭР, 
а для образца 4%Mo/ZSM-5(КА) эти характе-
ристики, наоборот, уменьшаются.

В табл. 2 приведены кислотные характери-
стики цеолитных образцов и катализаторов на 
их основе.

Все исследованные цеолиты имеют два типа 
кислотных центров, которым соответствует де-
сорбция аммиака в низкотемпературной (100–
300 °С) и высокотемпературной (300–600 °С) об-
ластях. О силе кислотных центров свидетель-
ствует температура максимума десорбционного 
пика. Из представленных данных видно, что 
для немодифицированных цеолитов наимень-
шая сила кислотных центров обоих типов де-
сорбции характерна для образца, синтезирован-
ного с ПЭР, у образца ZSM-5(КА) сила кислотных 
центров увеличивается. Совместное использова-
ние ПЭР и КА (образец ZSM-5(ГЭР)) позволило 
получить цеолит с максимальной силой кислот-
ных центров. Таким образом, сила кислотных 
центров образцов зависит от использованной 
при их синтезе структурообразующей добавки 
и уменьшается в ряду: ГЭР > КА > ПЭР. Концен-
трация кислотных центров обоих типов имеет 

ТАБЛИЦА 1

Текстурные характеристики синтезированных цеолитов и катализаторов

Образец S
БЭТ

, м2/г S
мезо

, м2/г S
микро

, м2/г V
общ

, см3/г V
мезо

, см3/г V
микро

, см3/г D
пор

, нм

ZSM-5(ПЭР) 282 93 189 0.12 0.04 0.08 1.93

ZSM-5(КА) 369 96 273 0.16 0.04 0.12 1.80

ZSM-5(ГЭР) 304 89 215 0.13 0.03 0.10 1.76

4%Mo/ZSM-5(ПЭР) 218 116 102 0.11 0.06 0.05 1.94

4%Mo/ZSM-5(КА) 234 44 190 0.10 0.02 0.08 1.83

4%Mo/ZSM-5(ГЭР) 216 123 93 0.10 0.05 0.05 1.93

Примечание. S
БЭТ

 – удельная поверхность цеолита, измеренная по методу БЭТ; S
мезо

, S
микро

 – удельные по-
верхности мезо- и микропор соответственно; V

общ
, V

мезо
, V

микро
 – общий удельный объем пор, удельные объемы 

мезо- и микропор соответственно; D
пор

 – средний диаметр пор. Здесь и в табл. 2, 3: ПЭР – пентаэритрит; КА – 
карбамид, ГЭР – глубокий эвтектический растворитель, состоящий из смеси ПЭР и КА.
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обратную зависимость от природы темплата: 
ПЭР > КА > ГЭР. Следовательно, способ син-
теза имеет противоположное влияние на силу 
кислотных центров и их концентрацию.

Модифицирование цеолитов НРП молибдена 
в количестве 4 мас. % во всех случаях привело 
к снижению силы кислотных центров и их кон-
центрации. При этом тенденции изменения кис-
лотности, установленные для немодифицирован-
ных цеолитов, сохранились.

Каталитические свойства

Различия, выявленные в структурных и кис-
лотных характеристиках синтезированных цео-
литов, влияют на их каталитические свойства.

На рис. 2 приведены результаты неокисли-
тельной конверсии метана на 4%Mo/ZSM-5 ка-
тализаторах. Известно [13], что активация мета-
на с образованием С

2
-углеводородов происходит 

на Mo
2
C-центрах, а дальнейшее образование аро-

ТАБЛИЦА 2

Кислотные характеристики синтезированных цеолитов и катализаторов

Катализатор Т
макс

, °С Концентрация, мкмоль/г

Т
I

Т
II

С
I

С
II СΣ

ZSM-5(ПЭР) 185 410 569 313 882

ZSM-5(КА) 215 425 513 357 870

ZSM-5(ГЭР) 220 435 476 327 803

4%Mo/ZSM-5(ПЭР) 185 405 538 248 786

4%Mo/ZSM-5(КА) 190 415 488 189 677

4%Mo/ZSM-5(ГЭР) 195 425 426 178 604

Примечание. Т
I
, T

II
 – температуры максимумов низко- и высокотемператур-

ных пиков на термодесорбционных кривых соответственно; С
I
, С

II
 и СΣ – концен-

трации слабых и сильных кислотных центров и их сумма соответственно. Обозн. 
см. табл. 1.

Рис. 2. Результаты неокислительной конверсии метана на катализаторах 4%Mo/ZSM-5, синтезированных с использова-
нием разных структурообразующих добавок: конверсия метана (а), суммарный выход этана и этилена (б ), выход бен-
зола (в) и нафталина (г). Обозн. см. рис. 1.
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матических углеводородов протекает на кислот-
ных центрах цеолита.

Наибольшая конверсия метана достигается в 
первые 20 мин реакции на всех исследованных 
катализаторах (см. рис. 2, а). При этом наиболь-
шее значение конверсии метана (13 %) было 
определено на 4%Mo/ZSM-5(КА), затем кон-
версия метана на этом катализаторе снижается 
вдвое до 6.3 % за 60 мин реакции. Наибольшую 
активность и стабильность в данном процессе 
после 60 мин реакции проявил образец 4%Mo/
ZSM-5(ГЭР). Конверсия метана на этом катали-
заторе составила 9.1 % за 60 мин реакции. Ка-
тализатор 4%Mo/ZSM-5(ПЭР) проявил низкую 
активность в данном процессе, значения кон-
версии метана были самыми низкими на про-
тяжении всего времени процесса.

Анализ газообразных продуктов реакции не-
окислительной конверсии метана показал, что в 
их составе содержатся этан и этилен, суммар-
ный выход которых не превышает 1.2 % на всех 
исследуемых катализаторах (см. рис. 2, б ). Наи-
больший суммарный выход газообразных про-
дуктов реакции наблюдается на катализаторе 
4%Mo/ZSM-5(КА) и составляет 1.18 % за 180 мин 
реакции. На катализаторе 4%Mo/ZSM-5(ГЭР) 
выявлены наименьшие значения выхода этана и 
этилена до 180 мин реакции, что указывает на 
дальнейшее превращение С

2
-углеводородов с 

образованием ароматических углеводородов на 
активных центрах катализатора. После 260 мин 
реакции наблюдается снижение выхода газо-
образных углеводородов на всех исследованных 
катализаторах, что связано с углеродными от-
ложениями на Mo

2
C-центрах.

В составе жидких продуктов реакции содер-
жатся преимущественно бензол и нафталин (см. 
рис. 2, в и г соответственно), наибольший выход 
которых достигается в первые 20 мин реакции 
на всех исследованных катализаторах. Наи-
больший выход бензола достигается на образце 
4%Mo/ZSM-5(ГЭР) на всем протяжении про-
цесса и составляет 6.5 % за 20 мин реакции. 
Наибольший выход нафталина достигается на 
4%Mo/ZSM-5(КА) и составляет 4.3 % за 20 мин 
реакции, что вдвое превышает значения выхода 
нафталина на катализаторах 4%Mo/ZSM-5(ПЭР) 
и 4%Mo/ZSM-5(ГЭР) – 2.0 и 2.1 % соответствен-
но. Однако выход нафталина на катализаторе 
4%Mo/ZSM-5(КА) резко снижается уже через 
60 мин реакции, а через 140 мин он не превы-
шает 0.1 %. При этом после 60 мин реакции выход 
нафталина на катализаторе 4%Mo/ZSM-5 (ГЭР) 
имеет наибольшие значения по сравнению с ката-
лизаторами, полученными на основе ПЭР и КА.

Таким образом, наибольшая активность и ста-
бильность в процессе неокислительной конвер-
сии метана достигается на катализаторе, синте-
зированном с использованием ГЭР.

В табл. 3 представлены состав и выход газо-
образных и жидких продуктов превращения 
прямогонной бензиновой фракции нефти на 
цеолитных катализаторах, синтезированных с 
разными структурообразующими добавками. 
В отличие от катализатора ZSM-5(ГЭР), образ-
цы цеолитов, синтезированных с ПЭР или КА, 
не проявили надлежащей каталитической актив-
ности и стабильности в процессе облагоражива-
ния прямогонной бензиновой фракции нефти, на 
них не удалось получить высокооктановый бен-
зин в широком температурном диапазоне реак-
ции. В присутствии катализатора ZSM-5(ПЭР) 
бензин с минимально допустимой величиной ок-
танового числа в 80 пунктов удалось получить 
только при температуре процесса 440 °С, а на 
катализаторе ZSM-5(КА) октановое число бен-
зина не превысило 75 пунктов (см. табл. 3).

В газообразных продуктах реакции, обра-
зующихся на всех катализаторах, преобладают 
н-алканы (в основном пропан), далее по убыва-
нию следуют изоалканы и алкены.

В жидких продуктах реакции обнаружен ши-
рокий набор углеводородов. Если сравнить струк-
турно-групповые составы исходного прямогонно-
го и полученных высокооктановых бензинов, то 
можно отметить проявление цеолитными ката-
лизаторами молекулярно-ситового эффекта. Так, 
в жидких продуктах реакции отмечается значи-
тельное уменьшение концентрации н-алканов, 
кинетический диаметр молекул которых сопо-
ставим с размером пор цеолита ZSM-5. При этом 
содержание циклоалканов практически не изме-
нилось, а доля изоалканов и аренов увеличилась 
за счет преобразования н-алканов.

Образец ZSM-5(ГЭР) показал высокую ката-
литическую активность в процессе превращения 
прямогонного бензина, во всем исследованном 
температурном интервале реакции (340–400 °С) 
на нем был получен большой выход высокоок-
тановых бензинов требуемого качества. Един-
ственным катализатом, не отвечающим требо-
ваниям по содержанию ароматических углево-
дородов, является бензин, образовавшийся при 
температуре реакции 400 °С. Концентрация аре-
нов в этом катализате составила 44.9 мас. %, из 
них 2.8 мас. % приходится на бензол, что превы-
шает их предельно допустимое содержание [14]. 
Следовательно, для получения высокооктано-
вых бензинов, отвечающих современным требо-
ваниям, предъявляемым к автомобильным бен-



216	 А. А. СТЕПАНОВ и др.

зинам, целесообразно проводить процесс обла-
гораживания прямогонной бензиновой фракции 
на вышеуказанном катализаторе в интервале 
температур 340–380 °С.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Разработан метод синтеза высококремнезем-
ных цеолитов структурного типа MFI (ZSM-5) с 

использованием различных структурообразую-
щих добавок и проведено сравнительное иссле-
дование физико-химических и каталитических 
свойств образцов в зависимости от вида темпла-
та – ПЭР, КА и ГЭР. Использование при синтезе 
глубокого эвтектического растворителя (ГЭР), 
состоящего из ПЭР и КА в соотношении 40 : 60, 
позволило получить цеолит ZSM-5 и молиб-
денсодержащие катализаторы на его основе, 

ТАБЛИЦА 3
Состав и выход газообразных и жидких продуктов превращения  
прямогонной бензиновой фракции нефти на цеолитных катализаторах,  
синтезированных с разными структурообразующими добавками

Катализатор Продукты реакции  
и показатели процесса

Выход продуктов, мас. %

Температура процесса, °С 

340 360 380 400 440

Газообразные продукты реакции

ZSM-5(ПЭР) н-Алканы C
1
–С

5
– – – – 71.9

Изоалканы С
4
–С

5
– – – – 19.1

Алкены С
2
–С

4
– – – – 9.0

ZSM-5(КА) н-Алканы C
1
–С

5
– – – – 67.6

Изоалканы С
4
–С

5
– – – – 19.1

Алкены С
2
–С

4
– – – – 13.3

ZSM-5(ГЭР) н-Алканы C
1
–С

5
74.8 76.3 77.3 77.6 –

Изоалканы С
4
–С

5
19.5 18.2 17.7 17.4 –

Алкены С
2
–С

4
5.7 5.5 5.0 5.0 –

Жидкие продукты реакции

ZSM-5(ПЭР) н-Алканы С
3
–C

12
– – – – 19.6

Изоалканы C
4
–C

10
– – – – 35.5

Арены С
6
–C

12
, – – – – 16.6

…в том числе бензол – – – – 0.7

Циклоалканы С
5
–-C

10
– – – – 24.7

Алкены C
4
–C

10
– – – – 3.6

Октановое число – – – – 81

Выход жидкости, об. % – – – – 66

ZSM-5(КА) н-Алканы С
3
–C

12
– – – – 25.0

Изоалканы C
4
–C

10
– – – – 30.9

Арены С
6
–C

12
, – – – – 13.4

…в том числе бензол – – – – 0.5

Циклоалканы С
5
–C

10
– – – – 27.5

Алкены C
4
–C

10
– – – – 3.2

Октановое число – – – – 75

Выход жидкости, об. % – – – – 68

ZSM-5(ГЭР) н-Алканы С
3
–C

12
18.4 18.2 18.1 8.5 –

Изоалканы C
4
–C

10
33.2 30.1 29.0 24.8 –

Арены С
6
–C

12
, 18.5 22.0 24.8 44.9 –

…в том числе бензол 0.4 0.6 1.0 2.8 –

Циклоалканы С
5
–C

10
27.0 26.8 25.5 20.0 –

Алкены C
4
–C

10
2.9 2.9 2.6 1.8 –

Октановое число 79 84 85 95 –

Выход жидкости, об. % 93 86 80 70 –

Примечание. Прочерк – измерения не проводились. Обозн. см. табл. 1.
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имеющие физико-химические и каталитичес
кие свойства, необходимые для процессов пере-
работки углеводородного сырья. Среди всех ис-
следованных образцов катализатор ZSM-5(ГЭР) 
показал самую высокую активность в процессе 
превращения прямогонного бензина с получе-
нием высокооктановых бензинов требуемого каче-
ства. Предложенный темплатный способ синтеза 
высококремнеземного цеолита является эколо-
гичным, поскольку для его реализации исполь-
зуются малотоксичные, нелетучие и легкоути-
лизируемые компоненты.

Работа выполнена в рамках государственного за-
дания Института химии нефти СО РАН, финансируе-
мого Министерством науки и высшего образования 
Российской Федерации.
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