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ÂÂÅÄÅÍÈÅ

Ãëèöèäîë (1,2-ýïîêñèïðîïàíîë) – âàæíûé
ïðîäóêò îñíîâíîãî îðãàíè÷åñêîãî ñèíòåçà. Îá-
ëàäàÿ âûñîêîé ðåàêöèîííîé ñïîñîáíîñòüþ, îí
ëåãêî âñòóïàåò âî âçàèìîäåéñòâèå ñ ñîåäè-
íåíèÿìè ðàçëè÷íûõ êëàññîâ, ÷òî ïîçâîëÿåò
ïîëó÷àòü íà åãî îñíîâå ðÿä ïðîäóêòîâ, èñ-
ïîëüçóåìûõ âî ìíîãèõ îòðàñëÿõ ïðîìûøëåí-
íîñòè (ýïîêñèäíûå ñìîëû, ëàêè, êðàñêè,
êëåè, ñèíòåòè÷åñêèå âîëîêíà, èîíîîáìåííûå
ñìîëû, êàó÷óêè, õàðàêòåðèçóþùèåñÿ âûñî-
êîé ìàñëî- è òåðìîñòîéêîñòüþ è ãàçîíåïðî-
íèöàåìîñòüþ è äð.). Êðîìå òîãî, äîëãîå âðå-
ìÿ áåñõëîðíûé ñïîñîá ñèíòåçà ãëèöåðèíà, îñ-
íîâàííûé íà ãèäðîëèçå ãëèöèäîëà, îñòàâàë-
ñÿ îñíîâíûì ìåòîäîì ïîëó÷åíèÿ ñèíòåòè÷åñ-
êîãî ãëèöåðèíà [1].

Ê îñíîâíûì ñïîñîáàì ïîëó÷åíèÿ ãëèöèäî-
ëà îòíîñÿòñÿ: äåãèäðîãàëîãåíèðîâàíèå ìîíî-
õëîðãèäðèíà ãëèöåðèíà; ãèäðîëèç ýïèõëîð-
ãèäðèíà; âçàèìîäåéñòâèå àëëèëîâîãî ñïèðòà
ñ íàäáåíçîéíîé êèñëîòîé. Îäíàêî ýòè ìåòîäû
èìåþò ðÿä ñóùåñòâåííûõ íåäîñòàòêîâ, â ÷àñò-
íîñòè íåâûñîêèé âûõîä öåëåâîãî ïðîäóêòà,
îáðàçîâàíèå áîëüøîãî êîëè÷åñòâà òðóäíî
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Àííîòàöèÿ

Ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû îïòèìèçàöèè ñîñòàâà è óñëîâèé ïîëó÷åíèÿ òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà –
êàòàëèçàòîðà ïðîöåññà æèäêîôàçíîãî ýïîêñèäèðîâàíèÿ àëëèëîâîãî ñïèðòà âîäíûì ðàñòâîðîì ïåðîêñè-
äà âîäîðîäà â ñðåäå ìåòàíîëà. Óñòàíîâëåíû ñîñòàâ è óñëîâèÿ ïðèãîòîâëåíèÿ êàòàëèçàòîðà, îáåñïå÷èâà-
þùåãî ìàêñèìàëüíûé âûõîä ãëèöèäîëà.

Êëþ÷åâûå ñëîâà: òèòàíñîäåðæàùèé öåîëèò, àëëèëîâûé ñïèðò, ãëèöèäîë, ýïîêñèäèðîâàíèå, êàòàëèòè-
÷åñêàÿ àêòèâíîñòü

óòèëèçèðóåìûõ ïîáî÷íûõ ïðîäóêòîâ ðåàêöèè,
ñòî÷íûõ âîä è äð.

Ïðîâåäåííûé íàìè àíàëèç ñïîñîáîâ ïîëó-
÷åíèÿ ãëèöèäîëà ïîêàçàë, ÷òî íàèáîëåå ïåðñ-
ïåêòèâíûé ìåòîä åãî ñèíòåçà – ýòî æèäêî-
ôàçíîå îêèñëåíèå àëëèëîâîãî ñïèðòà ïåðîê-
ñèäîì âîäîðîäà â ñðåäå îðãàíè÷åñêîãî ðàñòâî-
ðèòåëÿ íà ãåòåðîãåííîì êàòàëèçàòîðå – òè-
òàíñîäåðæàùåì öåîëèòå. Îòëè÷èòåëüíàÿ îñî-
áåííîñòü ïðîöåññà çàêëþ÷àåòñÿ â òîì, ÷òî îí
ïðîâîäèòñÿ ïðè óìåðåííûõ òåìïåðàòóðàõ (30–
60 îÑ), íåâûñîêèõ äàâëåíèÿõ (1–2 àòì), ïðè-
âëåêàòåëåí ñ ýêîëîãè÷åñêîé òî÷êè çðåíèÿ.
Â ýòîé ñâÿçè îñîáóþ àêòóàëüíîñòü ïðèîáðåòà-
þò âîïðîñû, ñâÿçàííûå ñ ïîëó÷åíèåì êàòàëè-
çàòîðà ïðîöåññà (òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà)
è èçó÷åíèåì åãî êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè.

Îáúåêòîì èññëåäîâàíèÿ â äàííîé ðàáîòå
áûë ïðîöåññ îïòèìèçàöèè ñîñòàâà è óñëîâèé
ïîëó÷åíèÿ òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà, ïðè-
ìåíÿåìîãî â êà÷åñòâå êàòàëèçàòîðà æèäêî-
ôàçíîãî ýïîêñèäèðîâàíèÿ àëëèëîâîãî ñïèð-
òà âîäíûìè ðàñòâîðàìè ïåðîêñèäà âîäîðîäà
â ñðåäå ìåòèëîâîãî ñïèðòà.

Àíàëèç ëèòåðàòóðíûõ äàííûõ ïîêàçàë,
÷òî íàèáîëåå óäîáíûì ìåòîäîì ïîëó÷åíèÿ òè-
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òàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà ÿâëÿåòñÿ ñèíòåç ñ
èñïîëüçîâàíèåì òåõíîëîãèè çîëü-ãåëü [2], îñ-
íîâàííûé íà ãèäðîëèçå ðàñòâîðîâ àëêîêñèäîâ
êðåìíèÿ è òèòàíà â ïðèñóòñòâèè ñòðóêòóðî-
îáðàçóþùåãî îñíîâàíèÿ – òåòðàïðîïèëàììî-
íèé ãèäðîêñèäà. Ïåðñïåêòèâíîñòü äàííîãî ìå-
òîäà îáóñëîâëåíà âîçìîæíîñòüþ âçàèìîñâÿçàí-
íîãî óïðàâëåíèÿ ñîñòàâîì è ìèêðîñòðóêòóðîé
òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà íà ìîëåêóëÿðíîì
óðîâíå è ôîðìîâàíèÿ ìàòåðèàëà â ïîðîøêè,
ãðàíóëû ðàçëè÷íîãî ðàçìåðà è ôîðìû ñ çà-
äàííûìè êàòàëèòè÷åñêèìè ñâîéñòâàìè.

Â ïðîöåññå ïðèãîòîâëåíèÿ òèòàíñîäåðæà-
ùåãî öåîëèòà óñëîâíî ìîæíî âûäåëèòü ñëå-
äóþùèå ñòàäèè: ñìåøåíèå èñõîäíûõ ðåàãåí-
òîâ, ãèäðîòåðìàëüíàÿ îáðàáîòêà, ïðîìûâêà,
ñóøêà è ïðîêàëèâàíèå êðèñòàëëîâ òèòàíñî-
äåðæàùåãî öåîëèòà. Óñëîâèÿ ïðîâåäåíèÿ êàæ-
äîé ñòàäèè è èñõîäíûå ñîîòíîøåíèÿ ðåàãåí-
òîâ â çíà÷èòåëüíîé ìåðå âëèÿþò íà àêòèâ-
íîñòü ïîëó÷àåìîãî êàòàëèçàòîðà. Îäíàêî â ëè-
òåðàòóðå ïðàêòè÷åñêè îòñóòñòâóþò ñâåäåíèÿ
î âëèÿíèè ýòèõ ôàêòîðîâ íà êàòàëèòè÷åñêèå
ñâîéñòâà òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà, èñïîëü-
çóåìîãî â ïðîöåññå æèäêîôàçíîãî ýïîêñèäè-
ðîâàíèÿ àëëèëîâîãî ñïèðòà âîäíûì ðàñòâî-
ðîì ïåðîêñèäà âîäîðîäà. Â íàñòîÿùåé ðàáîòå
ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû îïòèìèçàöèè ñîñòà-
âà è óñëîâèé ïîëó÷åíèÿ òèòàíñîäåðæàùåãî
öåîëèòà, ïðèìåíÿåìîãî â ïðîöåññå ñèíòåçà
ãëèöèäîëà â ñðåäå ìåòèëîâîãî ñïèðòà. Â êà-
÷åñòâå êðèòåðèÿ îïòèìèçàöèè ïîëó÷åííîãî
êàòàëèçàòîðà â ðàáîòå èñïîëüçîâàëñÿ âûõîä
öåëåâîãî ïðîäóêòà – ãëèöèäîëà – íà ïðåâðà-
ùåííûé ïåðîêñèä âîäîðîäà. Âûõîä ãëèöèäîëà
îöåíèâàëè ïî ðåçóëüòàòàì êàòàëèòè÷åñêèõ
èñïûòàíèé îáðàçöîâ òèòàíñîäåðæàùåãî öåî-
ëèòà. Íàðÿäó ñ îáðàçîâàíèåì ãëèöèäîëà ïî-
áî÷íî ïðîòåêàþò ðåàêöèè îáðàçîâàíèÿ ãëèöå-
ðèíà è äðóãèõ íåèäåíòèôèöèðîâàííûõ ïðè-
ìåñåé â íåáîëüøèõ êîëè÷åñòâàõ.

ÝÊÑÏÅÐÈÌÅÍÒÀËÜÍÀß ×ÀÑÒÜ

Â ðàáîòå èñïîëüçîâàëèñü ñëåäóþùèå ðå-
àêòèâû: ìåòàíîë êâàëèôèêàöèè “÷. ä. à.” (ÃÎÑÒ
2222–95), ãëèöèäîë (“÷.”, ÒÓ 6-09-14-2635–
79), 33–34 % ïåðîêñèä âîäîðîäà (“îñ. ÷.”, ÒÓ
2611-069-05807977–2006), àëëèëîâûé ñïèðò
(ÒÓ 6-01-753–77), òåòðàáóòîêñèòèòàí (ÒÁÎÒ,

ÒÓ 6-09-2738–89), òåòðàýòîêñèñèëàí (ÒÝÎÑ,
ÒÓ 2435-419-05763441–2003), òåòðàïðîïèëàì-
ìîíèé ãèäðîêñèä (ÒÏÀÃ).

Òèòàíñîäåðæàùèé öåîëèò ïîëó÷àëè ñìå-
øåíèåì òåòðàýòîêñèñèëàíà è òåòðàáóòîêñèòè-
òàíà â ñòåêëÿííîì ðåàêòîðå. Äàëåå ïðè èí-
òåíñèâíîì ïåðåìåøèâàíèè äîáàâëÿëè òåòðà-
ïðîïèëàììîíèé ãèäðîêñèä. Äëÿ çàâåðøåíèÿ
ãèäðîëèçà è îòãîíêè îáðàçóþùèõñÿ ñïèðòîâ
ðåàêöèîííóþ ñìåñü íàãðåâàëè. Ïîëó÷åííûé
ãåëü ïîäâåðãàëè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêå,
êîòîðóþ ïðîâîäèëè â àâòîêëàâå, çàêðåïëåí-
íîì íà êà÷àëêå, ñîâåðøàþùåé âîçâðàòíî-
ïîñòóïàòåëüíûå äâèæåíèÿ ñî ñêîðîñòüþ 2 ñ–1

ïðè àìïëèòóäå 0.05 ì, ïðè òåìïåðàòóðå 130–
200 îÑ â òå÷åíèå 19–100 ÷ ñ ïåðåìåøèâàíèåì.
Ïîñëå îõëàæäåíèÿ îáðàçîâàâøåéñÿ ñóñïåíçèè
òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà ïîëó÷åííîå òâåð-
äîå âåùåñòâî ïðîìûâàëè äî ïîëó÷åíèÿ ðå-
àêöèè ïðîìûâíûõ âîä ðÍ 7–8, ñóøèëè â òå-
÷åíèå 12 ÷ ïðè 120 îÑ ïîä âàêóóìîì (20 ìì
ðò. ñò). Çàòåì îáðàçåö ïðîêàëèâàëè ïðè 350–
750 îÑ â òå÷åíèå 6 ÷ â ìóôåëüíîé ïå÷è.

Êàòàëèòè÷åñêèå èñïûòàíèÿ îáðàçöîâ òè-
òàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà ïðîâîäèëè íà ëàáî-
ðàòîðíîé óñòàíîâêå ïåðèîäè÷åñêîãî äåéñòâèÿ
ïðè òåìïåðàòóðå 40 îÑ, ìîëÿðíîì ñîîòíîøå-
íèè àëëèëîâûé ñïèðò : ïåðîêñèä âîäîðîäà,
ðàâíîì 3.0, è ìàññîâîé äîëå  ðàñòâîðèòåëÿ
80.5 %. Ñîäåðæàíèå òèòàíñîäåðæàùåãî öåî-
ëèòà îñòàâàëîñü ïîñòîÿííûì âî âñåõ ýêñïå-
ðèìåíòàõ è ñîñòàâëÿëî 4.9 ã/ë.

Àíàëèç êîìïîíåíòîâ ðåàêöèîííîé ñìåñè
ïðîâîäèëè ìåòîäîì ÃÆÕ íà õðîìàòîãðàôå
“Öâåò 500”, ñíàáæåííîì ïëàìåííî-èîíèçàöè-
îííûì äåòåêòîðîì, ìåòîäîì àáñîëþòíîé êà-
ëèáðîâêè. Ïðèìåíÿëè êîëîíêó èç íåðæàâåþ-
ùåé ñòàëè äèàìåòðîì 3 ìì è äëèíîé 2 ì, çà-
ïîëíåííóþ íîñèòåëåì Chromaton-N-AW-
DMCS (0.2–2.25 ìì), ñ íàíåñåííîé íà íåãî
õðîìàòîãðàôè÷åñêîé ôàçîé Reoplex-400 â êî-
ëè÷åñòâå 15 % îò ìàññû íîñèòåëÿ. Ñòðóêòó-
ðó è ìîðôîëîãèþ îáðàçöîâ òèòàíñîäåðæàùå-
ãî öåîëèòà èçó÷àëè ñ ïîìîùüþ ïðîñâå÷èâàþ-
ùåé ýëåêòðîííîé ìèêðîñêîïèè íà ýëåêòðîí-
íîì ìèêðîñêîïå Hitachi S-2500, ÈÊ-ñïåêòðî-
ñêîïèè íà ñïåêòðîìåòðå Perkin Elmer 221 â
òàáëåòêàõ KÂr â îáëàñòè 400–4000 ñì–1. Ðåíò-
ãåíîãðàììû ñíèìàëè íà äèôðàêòîìåòðå
Shimadzu LAB XRD-6000 (CuKα, Ni-ôèëüòð,
íàïðÿæåíèå 30 êÂ, ñèëà òîêà 30 ìÀ) ïðè
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íåïðåðûâíîì âðàùåíèè êþâåòû ñ îáðàçöîì. Ñêî-
ðîñòü äâèæåíèÿ ñ÷åò÷èêà 2 ãðàä–1, ñúåìêó äèôðàê-
òîãðàìì ïðîâîäèëè â äèàïàçîíå óãëîâ 2θ = 5–80î.

ÐÅÇÓËÜÒÀÒÛ È ÎÁÑÓÆÄÅÍÈÅ

Âëèÿíèå ñîîòíîøåíèÿ ÒÁÎÒ : ÒÝÎÑ

Äëÿ îöåíêè âëèÿíèÿ ñîîòíîøåíèÿ ÒÁÎÒ :
ÒÝÎÑ ïîëó÷åíà ñåðèÿ îáðàçöîâ òèòàíñîäåð-
æàùåãî öåîëèòà, ñèíòåçèðîâàííûõ ïðè íà-
÷àëüíîì ìîëÿðíîì ñîîòíîøåíèå ðåàãåíòîâ
ÒÝÎÑ : ÒÁÎÒ : ÒÏÀÃ : H2O = 1 : (0.02, 0.04,
0.06, 0.08) : 0.5 : 25, ÷òî ñîîòâåòñòâóåò òåîðå-
òè÷åñêîé ìîëÿðíîé äîëå TiO2 1.96, 3.85, 5.66,
7.41 % ñîîòâåòñòâåííî.

Àíàëèç ÈÊ-ñïåêòðîâ ïîëó÷åííûõ îáðàçöîâ
(ðèñ. 1) ïîêàçàë, ÷òî óâåëè÷åíèå íà÷àëüíîãî
ñîîòíîøåíèÿ ÒÁÎÒ : ÒÝÎÑ ïðèâîäèò ê ðîñòó
îòíîñèòåëüíîé èíòåíñèâíîñòè õàðàêòåðèñòè-
÷åñêîé ïîëîñû ïîãëîùåíèÿ äëÿ òèòàíñîäåðæà-
ùåãî öåîëèòà â îáëàñòè 960 ñì–1 (àñèììåò-
ðè÷íûå êîëåáàíèÿ ñâÿçè Ti–O–Si). Ýòî ñâè-
äåòåëüñòâóåò îá óâåëè÷åíèè ñîäåðæàíèÿ àòî-
ìîâ òèòàíà â êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêå öåî-
ëèòà, íàõîäÿùèõñÿ â òåòðàêîîðäèíèðîâàííîì
ñîñòîÿíèè. Íàëè÷èå ïîëîñû â îáëàñòè 550 ñì–1

ñâÿçàíî ñ êîëåáàíèÿìè äâîéíûõ ïÿòè÷ëåííûõ
êîëåö (ñòðîèòåëüíîé åäèíèöåé öåîëèòîâ ñåìåé-
ñòâà ïåíòàñèëîâ), óêàçûâàþùèõ íà îáðàçîâà-
íèå öåîëèòà ñ MFI-ñòðóêòóðîé. Êðîìå òîãî,
íàëè÷èå â ÈÊ-ñïåêòðå ïîëîñ â îáëàñòè 800 ñì–

1 õàðàêòåðèçóåò ïðèñóòñòâèå ñèììåòðè÷íûõ
êîëåáàíèé ν(Si–O–Si), â îáëàñòè 1100–1210
ñì–1 – àñèììåòðè÷íûõ êîëåáàíèé ν(Si–O–Si),
à â îáëàñòè ~3400 ñì–1 – âàëåíòíûõ êîëåáà-
íèé Si–OH.

Îäíàêî ñëåäóåò îòìåòèòü, ÷òî ïðè óâå-
ëè÷åíèè ñîäåðæàíèÿ òèòàíà â èñõîäíîì ãåëå
âûøå 4–5 ìîë. % íå ïðîèñõîäèò àäåêâàòíî-
ãî óâåëè÷åíèÿ åãî êîëè÷åñòâà â òâåðäûõ îá-
ðàçöàõ êàòàëèçàòîðà. Ïî-âèäèìîìó, êîëè-
÷åñòâî òèòàíà, êîòîðîå ìîæåò áûòü âêëþ÷å-
íî â êàðêàñ öåîëèòà â òåòðàêîîðäèíèðîâàí-
íîì ñîñòîÿíèè, îãðàíè÷èâàåòñÿ âîçìîæíîñòüþ
ïîëó÷åíèÿ òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà ñî
ñòðóêòóðîé MFI. Êðîìå òîãî, óâåëè÷åíèå ñî-
äåðæàíèÿ òèòàíà â êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêå
öåîëèòà ïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ ñêîðîñòè åãî
âêëþ÷åíèÿ â êàðêàñ öåîëèòà [3]. Âàæíî îòìå-
òèòü, ÷òî èçáûòî÷íûé òèòàí, íå âêëþ÷åííûé
â êàðêàñ öåîëèòà, îñòàåòñÿ â ôîðìå TiO2 – àíà-
òàçà, êîòîðûé íå îáëàäàåò êàòàëèòè÷åñêîé àê-
òèâíîñòüþ, íî ìîæåò óñêîðÿòü íåæåëàòåëüíûå
ðåàêöèè (íàïðèìåð, ðåàêöèþ ðàçëîæåíèÿ H2O2).

Óñòàíîâëåííûå çàêîíîìåðíîñòè ïîäòâåðæ-
äàþòñÿ ðåçóëüòàòàìè êàòàëèòè÷åñêèõ èñïû-
òàíèé ïîëó÷åííûõ îáðàçöîâ. Íà ðèñ. 2 ïðèâå-
äåíà çàâèñèìîñòü îñíîâíûõ ïàðàìåòðîâ ïðî-
öåññà ïîëó÷åíèÿ ãëèöèäîëà îò íà÷àëüíîãî
ìîëÿðíîãî ñîîòíîøåíèÿ ÒÁÎÒ/ÒÝÎÑ â ñòðóê-
òóðå öåîëèòà.

Âèäíî, ÷òî ìàêñèìàëüíûé âûõîä öåëåâî-
ãî ïðîäóêòà äîñòèãàåòñÿ ïðè ìîëÿðíîì ñîîò-

Ðèñ. 1. ÈÊ-ñïåêòðû îáðàçöîâ, ïîëó÷åííûõ ïðè ðàçëè÷-
íîì ìîëÿðíîì ñîîòíîøåíèè ÒÁÎÒ/ÒÝÎÑ: 0.02 (1), 0.04
(2), 0.06 (3), 0.08 (4).

Ðèñ. 2. Çàâèñèìîñòü âûõîäà ãëèöèäîëà (ñòåïåíü ïðåâðà-
ùåíèÿ ïåðîêñèäà âîäîðîäà 70 %) è íà÷àëüíîé ñêîðîñòè
îáðàçîâàíèÿ ãëèöèäîëà îò èñõîäíîãî ìîëÿðíîãî ñîîòíî-
øåíèÿ ÒÁÎÒ/ÒÝÎÑ.
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íîøåíèè ÒÁÎÒ/ÒÝÎÑ, ðàâíîì 0.04. Äàëüíåé-
øåå óâåëè÷åíèå ñîîòíîøåíèÿ íåöåëåñîîáðàç-
íî, ïîñêîëüêó â îáðàçöàõ êàòàëèçàòîðà ïîÿâ-
ëÿåòñÿ çàìåòíàÿ ïðèìåñü àíàòàçà, ÷òî ïðè-
âîäèò ê íåöåëåâîìó ðàñõîäîâàíèþ ïåðîêñèäà
âîäîðîäà è, êàê ñëåäñòâèå, ê ñíèæåíèþ âû-
õîäà ãëèöèäîëà.

Âëèÿíèå ñîîòíîøåíèÿ ÒÏÀÃ : ÒÝÎÑ

Äëÿ îöåíêè âëèÿíèÿ ñîîòíîøåíèÿ ÒÏÀÃ :
ÒÝÎÑ ïîëó÷åíà ñåðèÿ îáðàçöîâ òèòàíñîäåðæà-
ùåãî öåîëèòà ïðè èñõîäíîì ìîëÿðíîì ñîîòíîøå-
íèè ðåàãåíòîâ ÒÝÎÑ : ÒÁÎÒ : ÒÏÀÃ : H2O =
1 : 0.04 : (0.083, 0.125, 0.25, 0.5) : 25.

Àíàëèç ïîëó÷åííûõ îáðàçöîâ ïîêàçàë, ÷òî
èñïîëüçîâàíèå ðàçíûõ êîëè÷åñòâ ñòðóêòóðî-
îáðàçóþùåãî àãåíòà (ÒÏÀÃ) îêàçûâàåò çíà-
÷èòåëüíîå âëèÿíèå êàê íà ñòðóêòóðó, òàê è
íà ìîðôîëîãèþ ïîëó÷àåìîãî òèòàíñîäåðæà-
ùåãî öåîëèòà. Òàê, ïðè ìîëÿðíîì ñîîòíîøå-
íèè ÒÏÀÃ/ÒÝÎÑ, ðàâíîì 0.083, íà ÈÊ-ñïåê-
òðå îáðàçöà õàðàêòåðèñòè÷åñêàÿ ïîëîñà, ñî-
îòâåòñòâóþùàÿ òåòðàêîîðäèíèðîâàííîìó àòî-
ìó òèòàíà, â îáëàñòè 960 ñì–1 èìååò ñëàáî-
âûðàæåííóþ ôîðìó, à îòíîøåíèå èíòåíñèâ-
íîñòåé ïîëîñ 960 è 550 ñì–1 áëèçêî ê íóëþ.
Ýòî ñâèäåòåëüñòâóåò î òîì, ÷òî òèòàíñîäåð-
æàùèé öåîëèò ñî ñòðóêòóðîé MFI îáðàçóåò-
ñÿ â î÷åíü íåçíà÷èòåëüíîì êîëè÷åñòâå. Àíà-
ëèç îáðàçöà ìåòîäîì ïîðîøêîâîé ðåíòãåíîãðà-
ôèè âûÿâèë óâåëè÷åíèå èíòåíñèâíîñòè ðåô-
ëåêñà ïðè 2θ = 25.4î (ðèñ. 3, à), ÷òî ñâèäå-
òåëüñòâóåò î âûñîêîì ñîäåðæàíèè TiO2. Â òî
æå âðåìÿ äëÿ äðóãèõ îáðàçöîâ óâåëè÷åíèÿ
èíòåíñèâíîñòè ðàññìàòðèâàåìîé ïîëîñû íå çà-
ôèêñèðîâàíî, è îíè îñòàþòñÿ ïðàêòè÷åñêè
èäåíòè÷íûìè (ñì. ðèñ. 3, á).

Ýòî ïîçâîëÿåò ñäåëàòü âûâîä î òîì, ÷òî
îòñóòñòâèå äîñòàòî÷íîãî êîëè÷åñòâà ñòðóêòó-
ðîîáðàçóþùåãî àãåíòà, îáåñïå÷èâàþùåãî âîç-
ìîæíîñòü ñáîðêè ðåãóëÿðíîé ñòðóêòóðû òè-
òàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà, ïðèâîäèò ê îáðà-
çîâàíèþ àìîðôíîé ñìåñè TiO2 è SiO2.

Ñðàâíåíèå îñíîâíûõ ïîêàçàòåëåé êàòàëè-
òè÷åñêîé àêòèâíîñòè îáðàçöîâ (ðèñ. 4), ïîëó-
÷åííûõ ïðè ðàçëè÷íîì íà÷àëüíîì ìîëÿðíîì
ñîîòíîøåíèè ÒÏÀÃ/ÒÝÎÑ, ïîêàçàëî, ÷òî ïðè
óâåëè÷åíèè ñîîòíîøåíèÿ ñ 0.125 äî 0.25 âû-
õîä ãëèöèäîëà âîçðàñòàåò. Äàëüíåéøåå ïîâû-
øåíèå ñîîòíîøåíèÿ ÒÏÀÃ/ÒÝÎÑ äî 0.5 íå ïðè-

Ðèñ. 3. Ðåíòãåíîãðàììû îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà, ïîëó÷åí-
íîãî ïðè ìîëÿðíîì ñîîòíîøåíèè ÒÏÀÃ/ÒÝÎÑ, ðàâíîì
0.0833 (à) è 0.25 (á).

âîäèò ê àäåêâàòíîìó óâåëè÷åíèþ âûõîäà ãëè-
öèäîëà, è îí îñòàåòñÿ ïðàêòè÷åñêè ïîñòîÿííûì.

Äëÿ îáðàçöà, ïîëó÷åííîãî ïðè íà÷àëüíîì
ìîëÿðíîì ñîîòíîøåíèè ÒÏÀÃ : ÒÝÎÑ = 0.083,
ãëèöèäîë îáðàçóåòñÿ â íåçíà÷èòåëüíîì êîëè-
÷åñòâå (îêîëî 1.5 %), ÷òî îáóñëîâëåíî ìàëûì
ñîäåðæàíèåì â ðàññìàòðèâàåìîì îáðàçöå àòî-
ìîâ Ti â òåòðàêîîðäèíèðîâàííîì ñîñòîÿíèè,
îáëàäàþùèõ êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòüþ.

Ðèñ. 4. Çàâèñèìîñòü âûõîäà ãëèöèäîëà (ñòåïåíü ïðåâðà-
ùåíèÿ ïåðîêñèäà âîäîðîäà 70 %) è íà÷àëüíîé ñêîðîñòè
îáðàçîâàíèÿ ãëèöèäîëà îò èñõîäíîãî ìîëÿðíîãî ñîîòíî-
øåíèÿ ÒÏÀÃ/ÒÝÎÑ.
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Âëèÿíèå ïåðåìåøèâàíèÿ
íà ñòàäèè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè

Äëÿ îöåíêè âëèÿíèÿ ïåðåìåøèâàíèÿ íà ñòàäèè
ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè êàòàëèçàòîðà ïîëó÷å-
íà ñåðèÿ îáðàçöîâ ïðè ìîëÿðíîì ñîîòíîøåíèè ðåà-
ãåíòîâ ÒÝÎÑ : ÒÁÎÒ : ÒÏÀÃ : H2O = 1 : 0.04 : 0.5 :
25 áåç ïåðåìåøèâàíèÿ è ñ ïåðåìåøèâàíèåì.

Äëÿ õàðàêòåðèñòèêè ìîðôîëîãèè ñèíòåçè-
ðîâàííûõ îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà ïîëó÷åíû
ìèêðîôîòîãðàôèè ñ èñïîëüçîâàíèåì ïðîñâå÷è-
âàþùåé ýëåêòðîííîé ìèêðîñêîïèè. Ïî äàííûì
ñðàâíèòåëüíîãî àíàëèçà äâóõ ýëåêòðîííî-ìèê-
ðîñêîïè÷åñêèõ èçîáðàæåíèé, íàëè÷èå ïåðåìå-
øèâàíèÿ èëè åãî îòñóòñòâèå ïðè ïðîâåäåíèè
ñòàäèè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè âëèÿåò íà
ðàçìåð ïîëó÷àåìûõ ÷àñòèö êàòàëèçàòîðà.

Óñòàíîâëåíî, ÷òî ïðè íàëè÷èè ïåðåìåøè-
âàíèÿ íà ñòàäèè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè
ðàçìåð îáðàçóþùèõñÿ ÷àñòèö êàòàëèçàòîðà
áîëåå îäíîðîäåí. Êðîìå òîãî, ñðåäíèé ðàçìåð
÷àñòèö, ïîëó÷åííûõ áåç ïåðåìåøèâàíèÿ, çíà-
÷èòåëüíî ïðåâûøàåò ðàçìåð ÷àñòèö, ïîëó÷åí-
íûõ ñ ïåðåìåøèâàíèåì. Ýòî ñâÿçàíî ñ òåì, ÷òî
â îòñóòñòâèè ïåðåìåøèâàíèÿ, íåîáõîäèìîãî
äëÿ èíòåíñèâíîãî çàðîäûøåîáðàçîâàíèÿ è ðàâ-
íîìåðíîãî ðîñòà êðèñòàëëîâ â ðåàêòîðå, ïî-
ÿâëÿåòñÿ ãðàäèåíò òåìïåðàòóð, êîòîðûé âëè-
ÿåò íà ðàâíîâåñíóþ ðàñòâîðèìîñòü. Â áîëåå
“ãîðÿ÷åé” çîíå ðàñòâîðèìîñòü ìàëûõ ÷àñòèö
ïðåâûøàåò ðàñòâîðèìîñòü êðóïíûõ ÷àñòèö, è
îñàæäåíèå ðàñòâîðåííûõ ôîðì â “õîëîäíîé”
çîíå èíòåíñèôèöèðóåò ñóììàðíûå èçìåíåíèÿ
äèñïåðñíîñòè, ïðèâîäÿ ê ðîñòó óæå èìåþùèõ-
ñÿ ÷àñòèö çîëÿ (Îñòâàëüäîâñêîå ñîçðåâàíèå [4]).

Äëÿ îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðîâ, ïîëó÷åííûõ
ñ ïåðåìåøèâàíèåì è áåç ïåðåìåøèâàíèÿ,
âûõîä ãëèöèäîëà ñîñòàâëÿåò 66.03 è 58.19 %
ñîîòâåòñòâåííî, à íà÷àëüíàÿ ñêîðîñòü îáðà-
çîâàíèÿ ãëèöèäîëà – 0.026 è 0.019 ìîëü/
(ë ⋅ ìèí ⋅ ãêàò) ñîîòâåòñòâåííî.

Ïîëó÷åííûå äàííûå ïîçâîëÿþò ñäåëàòü âû-
âîä î òîì, ÷òî äëÿ ïîëó÷åíèÿ ìàêñèìàëüíîãî
âûõîäà ãëèöèäîëà ãèäðîòåðìàëüíóþ îáðàáîòêó
íåîáõîäèìî ïðîâîäèòü ïðè ïåðåìåøèâàíèè.

Âëèÿíèå òåìïåðàòóðû
íà ñòàäèè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè

Äëÿ îöåíêè âëèÿíèÿ òåìïåðàòóðû íà ñòà-
äèè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè ïîëó÷åíà ñå-

ðèÿ îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà ïðè ìîëÿðíîì ñî-
îòíîøåíèè ðåàãåíòîâ ÒÝÎÑ : ÒÁÎÒ : ÒÏÀÃ :
H2O = 1 : 0.04 : 0.25 : 25 ïðè òåìïåðàòóðàõ
130, 150, 170, 200 îÑ.

Ïðîâåäåííûå êàòàëèòè÷åñêèå èñïûòàíèÿ
ïîëó÷åííûõ îáðàçöîâ ïîêàçàëè, ÷òî çàâèñè-
ìîñòü âûõîäà ãëèöèäîëà îò òåìïåðàòóðû ãèä-
ðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè îáðàçöîâ êàòàëèçà-
òîðà èìååò ýêñòðåìàëüíûé õàðàêòåð (ðèñ. 5).

Ïî äàííûì ÈÊ-ñïåêòðîñêîïèè, ïîâûøåíèå
òåìïåðàòóðû íà ñòàäèè ãèäðîòåðìàëüíîé îá-
ðàáîòêè â äèàïàçîíå 130–200 îÑ ïðèâîäèò ê
óâåëè÷åíèþ ñîäåðæàíèÿ òèòàíà â êðèñòàëëè-
÷åñêîé ðåøåòêå ïîëó÷àåìîãî öåîëèòà. Êàê
ñëåäñòâèå, âîçðàñòàåò êàòàëèòè÷åñêàÿ àêòèâ-
íîñòü îáðàçöîâ è ïîâûøàåòñÿ âûõîä ãëèöè-
äîëà. Â òî æå âðåìÿ äëÿ îáðàçöà, ãèäðîòåð-
ìàëüíóþ îáðàáîòêó êîòîðîãî ïðîâîäèëè ïðè
òåìïåðàòóðå 200 îÑ, íàáëþäàåòñÿ ñíèæåíèå
êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè. Ïî-âèäèìîìó, ýòî
îáúÿñíÿåòñÿ òåì, ÷òî ïðîèñõîäèò îáðàçîâà-
íèå âíåêàðêàñíûõ ñîåäèíåíèé òèòàíà â ãåê-
ñàêîîðäèíèðîâàííîì ñîñòîÿíèè, íå îáëàäàþ-
ùèõ êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòüþ [5]. Êðîìå
òîãî, ðàçëîæåíèå ñòðóêòóðîîáðàçóþùåãî
àãåíòà (ÒÏÀÃ) è îáðàçîâàíèå çíà÷èòåëüíîãî
êîëè÷åñòâà àìîðôíîãî êðåìíèÿ ïðè âûñîêèõ
òåìïåðàòóðàõ òàêæå ïðèâîäèò ê ñíèæåíèþ
âûõîäà ãëèöèäîëà.

Âëèÿíèå ïðîäîëæèòåëüíîñòè
ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè

Äëÿ îöåíêè âëèÿíèÿ ïðîäîëæèòåëüíîñòè
ñòàäèè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè ñèíòåçè-

Ðèñ. 5. Çàâèñèìîñòü âûõîäà  ãëèöèäîëà (ñòåïåíü ïðåâðà-
ùåíèÿ ïåðîêñèäà âîäîðîäà 70 %) è íà÷àëüíîé ñêîðîñòè
îáðàçîâàíèÿ  ãëèöèäîëà îò òåìïåðàòóðû ãèäðîòåðìàëü-
íîé îáðàáîòêè.
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ðîâàíà ñåðèÿ îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà ïðè ìî-
ëÿðíîì ñîîòíîøåíèè ðåàãåíòîâ ÒÝÎÑ : ÒÁÎÒ :
ÒÏÀÃ : H2O = 1 : 0.04 : 0.25 : 25, îòëè÷àþ-
ùèõñÿ âðåìåíåì âûäåðæêè (19, 40, 62, 83 ÷).

Âñå ïîëó÷åííûå îáðàçöû, ïî äàííûì
ÐÔÀ, õàðàêòåðèçóþòñÿ âûñîêîé ñòåïåíüþ
êðèñòàëëè÷íîñòè (áëèçêîé ê 100 %). Îäíàêî
äàæå ïðè âûñîêîé êðèñòàëëè÷íîñòè, íî ìà-
ëîì âðåìåíè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè àê-
òèâíîñòü îáðàçöîâ ìåíüøå àêòèâíîñòè îáðàç-
öîâ ñ òîé æå êðèñòàëëè÷íîñòüþ è áîëüøåé
ýêñïîçèöèè. Ýòî îáúÿñíÿåòñÿ òåì, ÷òî âíåä-
ðåíèå òèòàíà â êàðêàñ öåîëèòà ïðîèñõîäèò
ïîñòåïåííî, î ÷åì ñâèäåòåëüñòâóåò âîçðàñòà-
íèå îòíîñèòåëüíîé èíòåíñèâíîñòè ñîîòâåò-
ñòâóþùåé ïîëîñû â ÈÊ-ñïåêòðàõ îáðàçöîâ ñ
óâåëè÷åíèåì âðåìåíè âûäåðæêè íà ñòàäèè
ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè.

Óñòàíîâëåííûå çàêîíîìåðíîñòè õîðîøî
ñîãëàñóþòñÿ è ñ ðåçóëüòàòàìè êàòàëèòè÷åñ-
êèõ èñïûòàíèé îáðàçöîâ (ðèñ. 6). Óâåëè÷åíèå
âðåìåíè ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè ïðèâîäèò
ê ðîñòó âûõîäà ãëèöèäîëà, êîòîðûé îñòàåòñÿ
ïðàêòè÷åñêè ïîñòîÿííûì ïðè âûäåðæêå îá-
ðàçöîâ â òå÷åíèå áîëåå 40 ÷.

Âëèÿíèå ïðèðîäû ïðîìûâàþùåé æèäêîñòè

Äëÿ âûÿâëåíèÿ íàèáîëåå ýôôåêòèâíîãî
ðàñòâîðèòåëÿ, ïðèìåíÿåìîãî íà ñòàäèè ïðî-
ìûâêè, ïîëó÷åíà ñåðèÿ îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà
ïðè ìîëÿðíîì ñîîòíîøåíèè ðåàãåíòîâ ÒÝÎÑ :
ÒÁÎÒ : ÒÏÀÃ : H2O = 1 : 0.02 : 0.43 : 25, îòëè-
÷àþùàÿñÿ óñëîâèÿìè ïðîìûâêè. Â êà÷åñòâå
ïðîìûâàþùåãî ðàñòâîðèòåëÿ âûáðàíû àöå-

Ðèñ. 6. Çàâèñèìîñòü âûõîäà  ãëèöèäîëà (ñòåïåíü ïðåâðà-
ùåíèÿ ïåðîêñèäà âîäîðîäà 70 %) è íà÷àëüíîé ñêîðîñòè
îáðàçîâàíèÿ  ãëèöèäîëà îò âðåìåíè ãèäðîòåðìàëüíîé
îáðàáîòêè.

òîí, âîäà, èçîïðîïàíîë, ìåòàíîë, 3 % ïå-
ðîêñèä âîäîðîäà, ñìåñü 3 % ïåðîêñèäà âîäî-
ðîäà è 3 % ÍÑl, 3 % ðàñòâîð ÍÑl.

Íà ðèñ. 7 ïðèâåäåíû äàííûå ïî êàòàëèòè-
÷åñêîé àêòèâíîñòè îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà,
ïîëó÷åííîãî ñ èñïîëüçîâàíèåì ðàçëè÷íûõ
ðàñòâîðèòåëåé íà ñòàäèè ïðîìûâêè.

Ðàçëè÷èÿ â êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè
îáðàçöîâ, ïî-âèäèìîìó, îáóñëîâëåíû ïðåèìó-
ùåñòâåííî íåîäèíàêîâîé ñòåïåíüþ îñâîáîæ-
äåíèÿ ïîð îò îðãàíè÷åñêîãî ñòðóêòóðîîáðà-
çóþùåãî îñíîâàíèÿ.

Â ðÿäó ðàñòâîðèòåëåé: àöåòîí, èçîïðîïà-
íîë, âîäà, ìåòàíîë – íàáëþäàåòñÿ óâåëè÷å-
íèå âûõîäà ãëèöèäîëà, ÷òî, ïî âñåé âèäè-
ìîñòè, ñâÿçàíî ñ ðàçìåðîì ìîëåêóëû ðàñòâî-
ðèòåëÿ è ñî ñïîñîáíîñòüþ âûìûâàòü ñòðóêòó-
ðîîáðàçóþùèé àãåíò è ïðèìåñè, àäñîðáèðîâàí-
íûå êðèñòàëëàìè òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà
â ïðîöåññå ãèäðîòåðìàëüíîé îáðàáîòêè. Îäíà-
êî âîäà, èìåþùàÿ â ðàññìàòðèâàåìîì ðÿäó
íàèìåíüøèé ðàçìåð ìîëåêóëû, ââèäó ãèäðî-
ôîáíîñòè ïîâåðõíîñòè òèòàíñîäåðæàùåãî öå-
îëèòà îáëàäàåò ìåíüøåé åãî ñìà÷èâàåìîñòüþ
è, êàê ñëåäñòâèå, áîëåå íèçêîé âûìûâàþùåé
ñïîñîáíîñòüþ ïî ñðàâíåíèþ ñ ìåòàíîëîì.

Èçâåñòíî [6], ÷òî ïåðîêñèä âîäîðîäà ìî-
æåò âñòóïàòü âî âçàèìîäåéñòâèå ñ TiO2, â
ðåçóëüòàòå ÷åãî îáðàçóåòñÿ îðòîòèòàíîâàÿ
êèñëîòà Í4ÒiO4, ðàñòâîðèìàÿ â âîäå è ðàç-
áàâëåííûõ ðàñòâîðàõ êèñëîò. Â ñâÿçè ñ ýòèì
äëÿ ïîâûøåíèÿ êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè
îáðàçöîâ è áîëåå ïîëíîãî óäàëåíèÿ àíàòàçà
è îñòàòêîâ ñòðóêòóðîîáðàçóþùåãî àãåíòà èç
ïîð êàòàëèçàòîðà íàìè èññëåäîâàíû âîäíûå

Ðèñ. 7. Çàâèñèìîñòü âûõîäà ãëèöèäîëà (ñòåïåíü ïðåâðà-
ùåíèÿ ïåðîêñèäà âîäîðîäà 70 %) ïðè ïðîìûâêå êàòàëè-
çàòîðà ìåòàíîëîì (1), âîäîé (2), èçîïðîïàíîëîì (3), àöå-
òîíîì (4), ñìåñüþ ñîëÿíîé êèñëîòû è ïåðîêñèäà âîäîðîäà
(5), ñîëÿíîé êèñëîòîé (6), ïåðîêñèäîì âîäîðîäà (7).
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ðàñòâîðû ïåðîêñèäà âîäîðîäà, ñîëÿíîé êèñ-
ëîòû è èõ ñìåñü â êà÷åñòâå ïðîìûâàþùèõ
æèäêîñòåé. Îáíàðóæåíî, ÷òî ïîäîáíàÿ îáðà-
áîòêà íå ïðèâîäèò ê óâåëè÷åíèþ êàòàëèòè-
÷åñêîé àêòèâíîñòè òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëè-
òà. Àíàëîãè÷íûå ðåçóëüòàòû áûëè ïîëó÷åíû
äëÿ âîäíîãî ðàñòâîðà ñîëÿíîé êèñëîòû è äëÿ
âîäíîãî ðàñòâîðà ñîëÿíîé êèñëîòû è ïåðîê-
ñèäà âîäîðîäà. Òàêèì îáðàçîì, èñïîëüçîâàíèå
â êà÷åñòâå ïðîìûâàþùåãî àãåíòà âîäû ñ äî-
áàâêàìè ïåðîêñèäà âîäîðîäà, ñîëÿíîé êèñëî-
òû èëè èõ ñìåñè íå ïðèâîäèò ê ïîâûøåíèþ
êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòè îáðàçöîâ.

Âëèÿíèå òåìïåðàòóðû ïðîêàëèâàíèÿ

Äëÿ îïðåäåëåíèÿ îïòèìàëüíîé òåìïåðàòó-
ðû, ïðèìåíÿåìîé íà ñòàäèè ïðîêàëèâàíèÿ
êàòàëèçàòîðà, ïîëó÷åíà ñåðèÿ îáðàçöîâ òè-
òàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà ïðè ìîëÿðíîì ñî-
îòíîøåíèè ðåàãåíòîâ ÒÝÎÑ : ÒÁÎÒ : ÒÏÀÃ : H2O
= 1 : 0.025 : 0.43 : 25, îòëè÷àþùèõñÿ òåìïåðàòó-
ðîé ïðîêàëèâàíèÿ (350, 450, 550, 650, 750 îÑ).

Ðåçóëüòàòû êàòàëèòè÷åñêèõ èñïûòàíèé
ïîëó÷åííûõ îáðàçöîâ ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 8.

Íèçêèé âûõîä ãëèöèäîëà äëÿ îáðàçöîâ,
ïîëó÷åííûõ áåç ïðîêàëèâàíèÿ èëè ïðè îòíî-
ñèòåëüíî íåâûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ ïðîêàëè-
âàíèÿ, îáóñëîâëåí, ïî-âèäèìîìó, íåäîñòàòî÷-
íûì óäàëåíèåì ñòðóêòóðîîáðàçóþùåãî àãåí-
òà ñ âíóòðåííåé ïîâåðõíîñòè êàòàëèçàòîðà.
Ïðè óâåëè÷åíèè òåìïåðàòóðû ïðîêàëèâàíèÿ

Ðèñ. 8. Çàâèñèìîñòü âûõîäà ãëèöèäîëà (ñòåïåíü ïðåâðà-
ùåíèÿ ïåðîêñèäà âîäîðîäà 70 %) è íà÷àëüíîé ñêîðîñòè
îáðàçîâàíèÿ ãëèöèäîëà îò òåìïåðàòóðû ïðîêàëèâàíèÿ òè-
òàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà.

ïîâûøàåòñÿ âûõîä öåëåâîãî ïðîäóêòà, îäíà-
êî ïðè òåìïåðàòóðàõ áîëåå 550 îÑ âíîâü íàá-
ëþäàåòñÿ óìåíüøåíèå âûõîäà ãëèöèäîëà. Ïîñ-
ëåäíåå îáóñëîâëåíî ôàçîâûìè ïåðåõîäàìè â
ñòðóêòóðå êàòàëèçàòîðà, êîòîðûå ïðèâîäÿò
ê åãî ÷àñòè÷íîìó ðàçðóøåíèþ ñ îáðàçîâàíè-
åì íåàêòèâíîé ôîðìû TiO2 – ðóòèëà.

Êðîìå òîãî, óìåíüøåíèå êîëè÷åñòâà òåò-
ðàêîîðäèíèðîâàííîãî òèòàíà òàêæå ïîäòâåðæ-
äàåòñÿ  äàííûìè, ïîëó÷åííûìè ÈÊ-ñïåêòðî-
ñêîïèåé. Íà ðèñ. 9 ïðåäñòàâëåíû ÈÊ-ñïåêò-
ðû îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà, ïðîêàëåííîãî ïðè
550 è 750 îÑ. Ñíèæåíèå èíòåíñèâíîñòè ïîëî-
ñû â îáëàñòè 960 ñì–1 äëÿ âòîðîãî îáðàçöà
ñâèäåòåëüñòâóåò îá óìåíüøåíèè êîëè÷åñòâà
òèòàíà, âêëþ÷åííîãî â êðèñòàëëè÷åñêóþ ðå-
øåòêó öåîëèòà.

Êðîìå òîãî, ñ óâåëè÷åíèåì òåìïåðàòóðû
ïðîêàëèâàíèÿ íàáëþäàåòñÿ îáðàçîâàíèå àãëî-
ìåðàòîâ çà ñ÷åò ñðàñòàíèÿ ÷àñòèö îäíîé èëè
íåñêîëüêèìè ãðàíÿìè.

ÇÀÊËÞ×ÅÍÈÅ

Àíàëèç ïîëó÷åííûõ ðåçóëüòàòîâ èññëåäî-
âàíèÿ ñòàäèé ïðèãîòîâëåíèÿ òèòàíñîäåðæàùå-
ãî öåîëèòà ïîçâîëèë îïðåäåëèòü îïòèìàëüíûå
óñëîâèÿ ñèíòåçà òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà:
íà÷àëüíîå ìîëÿðíîå ñîîòíîøåíèå òåòðàáóòîê-
ñèòèòàí : òåòðàýòîêñèñèëàí ðàâíî 0.04–0.06;
ìîëÿðíîå ñîîòíîøåíèå òåòðàïðîïèëàììîíèé
ãèäðîêñèä : òåòðàýòîêñèñèëàí – 0.25–0.5; òåì-
ïåðàòóðà è äëèòåëüíîñòü ãèäðîòåðìàëüíîé îá-

Ðèñ. 9. ÈÊ-ñïåêòðû îáðàçöîâ êàòàëèçàòîðà, ïîëó÷åííî-
ãî ïðîêàëèâàíèåì ïðè 550 (1) è 750 îÑ (2).
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ðàáîòêè, ïðîâîäèìîé ïðè ïåðåìåøèâàíèè,
170 îÑ è 40–60 ÷ ñîîòâåòñòâåííî. Ïðîöåññ ïðî-
ìûâêè òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà öåëåñîîá-
ðàçíî îñóùåñòâëÿòü ëèáî äåìèíåðàëèçîâàí-
íîé âîäîé, ëèáî ìåòèëîâûì ñïèðòîì. Òåìïå-
ðàòóðà ïðîêàëèâàíèÿ – 550 îÑ.

Ïîëó÷åííûå ïðè ýòèõ óñëîâèÿõ îáðàçöû
òèòàíñîäåðæàùåãî öåîëèòà îáëàäàþò âûñîêîé
êàòàëèòè÷åñêîé àêòèâíîñòüþ è ìîãóò áûòü ðå-
êîìåíäîâàíû äëÿ ïðîìûøëåííîãî ïðèìåíåíèÿ.
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