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углеводородного состава фракции с т. кип. до 180°С с увеличением выхода ароматических 
углеводородов и снижением сернистых и непредельных соединений.  Внедрение 
гидрогенизационных процессов переработки КУС и технологий обработки смолы озоном в 
коксохимии позволит увеличить степень полезного использования нативного 
углеводородного сырья и повысить качество получаемых дистиллятов и индивидуальных 
химических веществ.  
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Гидроизомеризация и гидрокрекинг длинноцепных алканов,  играют одну из ключевых 

ролей в нефтехимической промышленности, в которой тяжелые дистилляты и нефтяные 
остатки преобразовываются в более ценные продукты, такие, как бензин, топливо для 
реактивных двигателей, другие средние дистилляты и смазочные масла [1]. Разветвление цепи 
алканов в ходе процесса гидроизмеризации является одним из способов повышения 
октанового числа бензина и улучшения эксплуатационных качеств дизельного топлива при 
низких температурах [2,3]. Это особенно актуально для Казахстана с резко-континентальным 
климатом и низкими температурами воздуха зимой, доходящими иногда и до отметки -50°С. 
Такие показатели, как температура застывания, температура замерзания, вязкость и индекс 
вязкости значительно улучшаются при введении боковых цепей вдоль линейных 
углеводородных цепей [2, 3]. Для этих целей используют  бифункциональные катализаторы, 
которые позволяют объединять гидрирующие-дегидрирующие функции металлических 
центров и изомеризирующие функции кислотных центров, отвечающих за перегруппировку 
карбениевого иона [2-5, 6]. В настоящее время в нефтеперерабатывающей промышленности 
нашей Республики используются в основном зарубежные Pt-содержащие катализаторы на 
основе синтетических цеолитов. Существенным недостатком катализаторов этого типа 
являются диффузионные ограничения транспорта крупных молекул в их пористой системе, 
приводящие к снижению селективности процесса по полиразветвленным изоалканам [2, 6, 7]. 
Решение этой проблемы может быть найдено путем создания катализаторов на основе 
мезоструктурированных алюмосиликатов, позволяющих превратить высшие нормальные 
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алканы, входящих в состав исходных дизельных фракций, в изомерные углеводороды 
разветвленного строения. В области  разработки  катализаторов  изодепарафинизации  
актуальной тенденцией является проведение исследований, направленных на создание 
каталитических  систем  с  уменьшенным  содержанием дорогостоящих  компонентов (замена 
платины на палладий, использование переходных металлов) [3, 5, 8-11]. Кроме этого платина, 
палладий придают к катализаторам дегидрирующие свойства, но они не обладают 
устойчивостью по отношению к отравляющему действию контактных ядов, присутствующих 
в дизельной фракции. Для решения этого вопроса, предлагается использовать катализаторы, 
промотированные металлами, такими как  Ni и Mo. Это связано с тем, что катализаторы на их 
основе, обладают высокой гидрирующей активностью даже при значительном содержании 
серы в сырье.  

Целью настоящей работы является сравнительный анализ  бифункциональных 
катализаторов на основе мезопористого алюмосиликата, промотированных никелем и 
молибденом в процессе гидроизомеризации н-гексадекана.  

Для синтеза мезоструктурированных алюмосиликатов с высоким содержанием 
алюминия был использован метод сополиконденсации тетраэтилортосиликата и вторичного 
бутоксида алюминия [10, 12]. В качестве структурообразующего темплата  был использован 
гексадециламин. Полученный образец стал кислотным компонентов носителя 
бифункционального катализатора, в качестве связующего агента использовался  бентонит 
Таганского месторождения. Бифункциональные моно-металлические катализаторы 5% Ni/Al-
HMS-H-bentonite и 1% Mo/Al-HMS-H-bentonite, были приготовлены с использованием метода 
влажной пропитки.  

Характеристику пористых структур синтезированных образцов и значения площади 
поверхности БЭТ определялись с помощью стандартного метода адсорбции/десорбции азота 
с использованием сорбтометра Quanta ChromeAutosorb-6. 

Упорядоченность пористой структуры синтезированных материалов анализировалась 
при использовании метода рентгеновского малоуглового рассеяния. Ренгенограммы были 
сняты на дифрактометре  Rigaku D/MAX 2200 с источником радиации Сu K. 

Для изучения активности синтезированных катализаторов в качестве модельного 
соединения использовали н-гексадекан, поскольку он входит в состав дизельной фракции. 

Процесс каталитической конверсии н-гексадекана проводили в лабораторной установке 
с катализатором с неподвижным слоем под водородом в интервале температур 280-340 ° С; 
скорости подачи составляли 1 ч-1, соотношение водород / сырье составляло 1000 нм3/м3, 
давление водорода в реакторе составляло 3 МПа. Анализ жидких продуктов проводился на 
хроматографе «Кристалл 5000» с линейным программированием температуры от 35 ° С до 250 
° С.  

 

 
Рисунок 1 . Изотермы адсорбции-десорбции азота 
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Al-HMS и промотированных Ni иМо катализаторов 
 

 
Рисунок 2. Распределение пор по размерам Al-HMS, Ni/HMS-H-bentonite и  

Mo/HMS-H-bentonite 
 

 
Таблица 1. Физические свойства образцов 

Samples SSA, м2/г 
Обьем пор, 
см3/г 

Средний диаметр 
пор, нм 

HMS  511.0 1.469 3.82 
 Ni/ Al-HMS-H-bentonite 151.7 0.3565 1.67 
Mo/ Al-HMS -H-bentonite 283.6 0.2166 2.17 

 
Изотермы адсорбции/десорбции азота на всех исследованных образцах (рис. 1) 

относятся к типу IV по классификации Брунауэра, Эммета и Теллера, наличие в нем петли 
гистерезиса, а также узкое распределение пор по размерам указывают их упорядоченная 
структура пор в мезопористом диапазоне [11]. Как следует из данных, приведенных на рис. 1, 
изотерма адсорбции/десорбции азота для образца Al-HMS характеризуется более широкой 
петлей гистерезиса по сравнению с образцами Ni/Al-HMS-H-бентонит и Mo/Al-HMS-H-
бентонит, которые вероятно, из-за наличия более крупных пор в Al-HMS. Раскрутка образцов 
катализаторов на основе мезопористого алюмосиликата никелем и молибденом приводит к 
значительным изменениям структурных характеристик катализатора (рис. 2). На кривой 
распределения пор по размерам по эффективным диаметрам наблюдаются три максимума, 
один из которых соответствует мезопористому алюмосиликату, второй - бентониту и третий - 
промотирующей добавке. Площадь поверхности, средний диаметр пор и объем пор снизились 
с 511 м2/г до 151,7 м2/г, с 3,82 нм до 2,17 нм и с 1,47 см3/г до 0,21 см3/г, соответственно, в 
результате пропитки Ni и Мо (Таблица 1). Эти результаты показали, что большая часть Ni и 
Мо была проникнута в мезопоры и осаждена на поверхности пор этого катализатора. Этому 
также способствовало смещение распределения пор по размерам в сторону более мелких пор 
в результате пропитки Ni и Мо (Рис 2). Эти результаты показали, что некоторая доля никеля 
была нанесена на внешнюю поверхность Al-HMS для Ni/Al-HMS-H-bentonite и  Mo/Al-HMS-
H-bentonite. 
       Для подтверждения мезопористости и упорядоченности пористой структуры 
синтезированных материалов был использован метод рентгеновского рассеяния. На рисунке 3 
представлена рентгенограмма малоуглового рассеяния мезопористого образца  Al-HMS, 
согласно которому  присутствие выраженного пика в области значений углов 2θ 2,1° 
свидетельствует о наличии мезопористой структуры. Для образцов Al-HMS и Mo/HMS-H-
bentonite пик интенсивности находится в области 2,1°, а для Ni/HMS-H-bentonite – 2,3°, что 
при длине волны используемого излучения соответствует межплоскостным расстояниям 4,2, 
и 3,9 нм, соответственно.  
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Рисунок 3. Рентгенограмма малоуглового рассеяния 

мезопористого алюмосиликата  Al-HMS 
 

 
 

 
a б 

 
Рисунок 4. Каталитическая активность Ni/ Al-HMS-H-bentonite (а) и  Mo/Al-HMS-H-

bentonite (б) в процессе превращения н-гексадекана 
 

Каталитическая конверсия н-гексадекана на катализаторах Ni/Al-HMS-H-bentonite (a) и  
Mo/ Al-HMS-H-bentonite (b) представлена на рисунке 4. Из пoлучeнныx экспepимeнтaльныx 
дaнныx виднo, чтo в услoвияx низкoтeмпepaтуpнoгo aлюмoсиликaтнoгo кaтaлизa (320 °С) 
oснoвным нaпpaвлeниeм пpeвpaщeния гeксaдeкaнa являeтся пpoцeсс изoмepизaции. Слeдуeт 
тaкжe oтмeтить, чтo изoмepныe стpуктуpы гeксaдeкaнa пoлучaются зa счeт пpoцeссa 
изoмepизaции, бeз учaстия кpeкингa. Пpи пoвышeнии тeмпepaтуpы oт 320 °С дo 340 °С нa pяду 
с peaкциями изoмepизaции, пpoтeкaют тaкжe peaкции крекинга. Наибольший выход целевых 
продуктов (изо-С16Н34) при гидроизомеризации н-гексадекана наблюдается на образце 
катализатора Мо/ Al-HMS-Н бентонит при температуре 320 °С и составляет 42 масс. % при 
селективности  91 %. Немного низкая активность образца Ni/Al-HMS-H-bentonite  в 
исследуемом процессе вероятно обусловлена низкой кислотностью, необходимой для 
проведения гидроизомеризации н-гексадекана [13, 14]. 

Таким образом, был синтезирован упорядоченный мезопористый алюмосиликат 
методом сополиконденсации. Наличие мезопористой и упорядоченной структуры в 
алюмосиликате и катализаторах на его основе подтверждено данными низкотемпературной 
адсорбции/десорбции азота и дифракции рентгеновских лучей. Каталитическая активность 
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Ni/Al-HMS-H-bentonite и  Mo/Al-HMS-H-bentonite была исследована в процессе превращения 
н-гексадекана. Показано, что наибольшей активностью и селективностью в процессе 
гидроизомеризации н-гексадекана при оптимальных условиях (320 °С, 1 ч-1) обладает образец 
промотированный молибденом катализатор на основе Al-HMS. Выход изопарафинов на этом 
образце составляет 42 масс.% при селективности 91 % 
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