Катализаторы ZrO2-SiO2, модифицированные оксидами хрома, 
в неокислительном дегидрировании пропана
Городнова А.В.*, Каплин И.Ю.
Студентка, 3 курс специалитета
Московский государственный университет имени М.В.Ломоносова, 
химический факультет, Москва, Россия
E-mail: agorodnova6@gmail.com
Каталитическое дегидрирование пропана – перспективный метод синтеза пропилена, который является важным сырьем для полимерной промышленности, а также возможный путь получения водорода – экологически безопасного энергоносителя. Промышленные катализаторы содержат Pt или CrOx, нанесенные на Al2O3. Платиновые системы дорогие и недолговечные, а высокое содержание хрома в системах может представлять угрозу для здоровья человека из-за наличия токсичного Сr+6 [1]. Перспективными катализаторами в процессе дегидрирования пропана (PDH) являются структурно-модифицированные системы на основе ZrO2 и SiO2, содержащие небольшие количества CrOx в качестве активного компонента [2].
В настоящей работе исследованы каталитические свойства в PDH двойных ZrO2-SiO2 (Zr-Si) и тройных оксидных систем CrOx-ZrO2-SiO2 (xCr-Zr-Si), полученных с использованием темплата СТАB. Номинальное содержание Cr2O3 составляло 4 и 6.4 масс.%. Соотношение активных металлов (Cr+Zr) и кремния составляло 0.8. Каталитическую активность образцов исследовали в реакции PDH на каталитической установке УЛКат-1 (УНИСИТ, Россия), оснащенной кварцевым реактором с неподвижным слоем катализатора (100 мг) при температурах 500–600оC. Состав реакционной смеси: 40 об.% C3H8, 60 об.% N2, 30 мл/мин. Анализ продуктов проводили методом ГХ (Кристалл-5000.2, Хроматэк, Россия), применяли колонку НР-PLOT “Al2O3”-S (Agilent, США). 
В процессе PDH при температурах 500 и 550oC образец 6.4Cr-Zr-Si проявил лучшие каталитические свойства (при 500oC конверсия пропана составила 15%, селективность по пропилену 75%, при 550oC они были равны 32% и 70%). Вероятно, это связано с образованием дополнительных активных центров CrOx и обогащением поверхности кислородными вакансиями. Результаты исследований методами КР-спектроскопии (Рис. 1, а) и H2-ТПВ (Рис. 1, б) подтверждают это предположение. Модификация диоксидом кремния увеличила удельную площадь поверхности всех исследованных образцов (SBET=464 м2/г для Zr-Si , 517 м2/г для 4Cr-Zr-Si, 518 м2/г для 6.4Cr-Zr-Si).
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Рис. 1. КР-спектры (a); результаты H2-ТПВ (б)
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