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Олигомеризация лёгких алкенов является важным процессом для получения высокооктановых топливных присадок, пластификаторов, масел и красителей. В настоящее время олигомеризацию проводят на молекулярно-ситовых катализаторах, содержащих брёнстедовские кислотные центры (БКЦ). Известно, что в ходе реакции на цеолитах происходит дезактивация катализатора за счёт образования тяжёлых продуктов, блокирующих пористую структуру материала. Этого можно избежать, если проводить процесс на цеолитах с меньшим размером пор, типичным представителем которых является цеолит структуры MFI, однако и в этом случае происходит достаточно быстрое образование кокса. На сегодняшний день путь дезактивации катализаторов на основе цеолита MFI до сих пор не ясен, поэтому в данной работе изучали влияние локализации кислотных центров на стабильность работы катализатора олигомеризации.
Для изучения стабильности работы катализаторов были получены образцы с разной концентрацией кислотных центров на внешней поверхности [1]. Синтез осуществляли путём наращивания оболочки силикалита-1 разной толщины вокруг цеолитного ядра в ходе гидротермального синтеза. Таким образом отношение Si/Al в цеолитном ядре оставалось неизменным, но общее отношение Si/Al в структуре катализатора менялось в зависимости от количества наращённого силикалита-1. Все образцы охарактеризованы комплексом физико-химических методов анализа и испытаны в качестве катализаторов олигомеризации бутенов. Поверхностную кислотность катализаторов определяли следующими методами: ТПД NH3, спектроскопии ЯМР и ИК-спектроскопии адсорбированных молекул-зондов – пиридина и 2,6-ди-трет-бутилпиридина, при помощи которых можно различить общую концентрацию БКЦ и концентрацию БКЦ на внешней поверхности. В ходе проведения исследований было показано, что оболочка из силикалита-1 позволяет снизить концентрацию БКЦ на внешней поверхности кристаллов. Для оценки стабильности работы катализаторов использовали режим ускоренной дезактивации, разработанный ранее [2]. Было обнаружено, что чем ниже концентрация кислотных центров на внешней поверхности цеолита, тем более стабильно работает катализатор в процессе олигомеризации бутенов (Таблица 1).
Таблица 1. Основные характеристики материалов на основе цеолита структуры MFI
	Катализатор
	H-MFI-40
	H-MFI-40/Sil‑1
	H-MFI-40/Sil‑2
	H-MFI-40/Sil‑3

	Si/Al, моль/моль
	40
	50
	60
	120

	Падение конверсии, %
	16,4
	10,1
	7,0
	4,3

	Количество кокса, мас. %
	21,3
	23,0
	22,0
	15,7
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