Использование системы Ce-Zr-O в качестве носителя для ванадиевых катализаторов окислительного дегидрирования пропана.
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Реакция окислительного дегидрирования (ОДГ) алканов является одним из способов получения олефинов. Нанесенные ванадиевые катализаторы – одни из самых активных и селективных для данной реакции. В настоящей работе была исследована возможность применения твердого раствора Ce0.5Zr0.5O2 в качестве носителя ванадиевых катализаторов ОДГ пропана.
Мезопористый носитель Ce0.5Zr0.5O2 синтезировали темплатным методом (темплат – целлюлоза). Удельная площадь поверхности образца составила 95 м2/г. Активный компонент наносили методом пропитки носителя водным раствором NH4VO3 в количестве, необходимом для получения катализатора с долей ванадия 5% весовых. Температура отжига носителя и катализатора составила 600оС.
Методом рамановской спектроскопии было показано, что в катализаторе (VOx/Ce0.5Zr0.5O2) присутствует фаза CeVO4 (сигналы 802, 837 и 875 см-1), которая может участвовать в процессе ОДГ. Сигналов, соответствующих объемной фазе V2O5, обнаружено не было. Способность катализатора к восстановлению исследовалась методом ТПВ водородом. На ТПВ–профиле образца присутствует два пика поглощения водорода. По аналогии с литературными данными [1], низкотемпературный пик (642оС) можно отнести к восстановлению модифицированного носителя, а высокотемпературный (782оС) – к восстановлению CeVO4 до CeVO3.
Каталитические свойства изучали в реакции ОДГ пропана в импульсном режиме в присутствии и отсутствии кислорода в интервале температур 400-550оС. Основными продуктами являлись C3H6, H2O и CO2. Образование CO2 во всем интервале температур можно связать с протеканием конкурирующего процесса прямого и последовательного окисления пропана [2]. Для температур 450 и 500оС было проведено более детальное изучение поведения катализатора. Показано, что оптимальной температурой проведения процесса является 450оС. Понижение температуры приводит к существенному уменьшению активности катализатора, а повышение температуры – к уменьшению селективности реакции по отношению к пропену.
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