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ВЫВОДЫ
1.	Установлено, что химический дизайн на основе пост-синтетического модифицирования (декатионирование, деалюминирование и ионный обмен), позволил оптимизировать кислотные характеристики цеолита Y - плотность кислотных центров, их доступность и распределение по силе.
2.	Разработаны 6 серий модифицирования цеолитов Y, основанных на декатионировании, деалюминировании, а также ионном обмене на катионы кальция, лантана и аммония следующих исходных образцов:
-	натриевая форма цеолита Y с отношением SiO2/Al2O3=5,0-5,2, содержанием Na2O 13,1-13,3% масс.;
-	низкощелочной высококремнистый цеолит Y с отношением SiO2/Al2O3=9,1, содержанием Na2O 1,99 % масс.
3.	Синтезированы 19 образцов цеолитов Y, различающихся химическим составом (содержанием натрия, кальция и лантана), отношением SiO2/Al2O3 в структуре и степенью кристалличности, что обеспечивает им разные кислотные характеристики и, как следствие, различные показатели активности и селективности в алкилировании. По природе модифицируемого цеолита, способу модифицирования, химическому составу и отношению SiO2/Al2O3 образцы сгруппированы в 6 серий:
-	серия №1 и №2 - образцы цеолита Y, обладающие разной степенью обмена на катионы натрия, разным отношением SiO2/Al2O3 в структуре;
-	серия №3 и №4 - образцы низко- и высококремнистого цеолита Y, обладающие разной степенью обмена на катионы натрия и лантана;
-	серия №5 и №6 - образцы сравнения - низкокремнистые цеолиты Y, обладающие разной степенью обмена на катионы натрия, кальция и лантана.
На основе модифицированных цеолитов приготовлены 19 образцов алюмооксидных цеолитсодержащих катализаторов. Полученные гетерогенные каталитические системы, различающиеся химическим составом и структурными характеристиками введенного в их состав цеолита, а также физико -механическими и адсорбционными свойствами.
4.	Установлено, что повторение операций, включающих ионный обмен цеолита в растворе сульфата аммония и последующее прокаливание, приводит к снижению содержания Na2O в образце с 13 до 0,25% масс. (серия 1). Прокаливание цеолитов негативно отражается на степени кристалличности образцов, которая снижается со 100% до 70%. Количество атомов алюминия в решетке при этом уменьшается с 55 до 35-36, что приводит к увеличению SiO2/Al2O3c 4,5 до 8,4-8,8. Использование термопаровой обработки образцов серии 2 привело к более глубокому деалюминированию цеолитной структуры, что позволило получить образцы обладающих SiO2/Al2O3, равным 9,1 и 35.
5.	Установлено, что значительного деалюминирования цеолитной структуры в результате обмена на катионы лантана не наблюдается, о чем свидетельствуют примерно одинаковые значения параметра элементарной ячейки. Выхода атомов алюминия из структуры не происходит, даже, несмотря на многочисленные промежуточные термообработки образцов.
6.	Исследовано модифицирование катионами лантана низкощелочного высококремнистого цеолита (серия 4) и его последующее прокаливание, которое приводит к снижению его степени кристалличности с 95 до 60% и увеличению структурного отношения SiO2/Al2O3 c 9,1 до 10,3. Дальнейшее модифицирование катионами лантана не оказывает влияния на степень кристалличности и параметры элементарной ячейки цеолита, что обусловлено стабилизацией структуры катионами лантана.
7.	Использование ионного обмена на катионы кальция и лантана (серия 5 и 6) не приводит к значительным изменениям фазового состава продуктов цеолита. Во всех случаях степень кристалличности незначительно снижается - с 100 до 70-95%, а величина SiO2/Al2O3 принимает значения в пределах от 4,1 до 5,0.
8.	Исследования показали, что выход и селективность образования углеводородов С8 в основном зависят от параметров элементарной ячейки катализатора и его щелочности. В результате термопаровой обработки катализатора происходит удаление атомов алюминия, образующиеся вакантные места в кристаллической решетке замещаются атомами кремния, в результате всего этого происходит формирование каналов, способных осуществлять контроль над процессом диффузии бутенов, что ограничивает возможность образования в ограниченном пространстве ячейки более крупных продуктов, чем С 8.
9.	Установлены закономерности протекания процесса алкилирования изобутана олефинами на 19 синтезированных образцах катализаторов: выход алкилата возрастает и достигает максимального значения на всех образцах при 70 °С, при дальнейшем увеличении температуры происходит его снижение, что, предположительно, связано с преобладанием реакций олигомеризации над реакциями алкилирования, наиболее высокие показатели активности достигнуты на образце катализатора К-10 серии 4 (сочетание последовательных стадий декатионирования, деалюминирования и ионного обмена).
10.	Исследование образца K-10 показывают, что с ростом температуры продолжительность проведения процесса уменьшается с 45 часов в интервале температур 40-70 °С до 3 часов при 120 °С, причем точка, при которой начинается изменение продолжительности проведения процесса, находится в области температур 75-85 °С.
11.	Выявлены основные закономерности влияния фазовых переходов в системе Ж-Г-СКФ на показатели процесса алкирования: максимальный выход продукта наблюдается в области температур 50-70 °С и 140-150 °С и давлении 2,0 и 5,0 Мпа, соответственно. В первом случае процесс протекает в жидкой фазе в термодинамически выгодных условиях, во втором - при параметрах выше критических (сверхкритических условиях).
12.	Предложен метод регенерации ЦСК на основе сверхкритического флюида - CO2, который приводит к восстановлению показателей активности и селективности на уровне свежего катализатора. Закоксованные и регенерированные образцы катализаторов изучены методами ТГА и ДТА.
Применение данного способа регенерации, в отличие от традиционного окислительного выжига кокса при высоких температурах, не изменяет морфологических и структурных характеристик зерна катализатора
13.	Разработана кинетическая модель констант скорости реакций процесса алкилирования изобутана олефинами на цеолитсодержащих катализаторах. Реализован алгоритм нахождения кинетических констант скорости реакций на цеолитсодержащих катализаторах с общей кинетической схемой в виде дифференциальных уравнений решением обратной задачи.
14.	Проведены термодинамические расчеты образования изомеров изооктана в промышленных условиях, предложена схема возможных реакций, которая заложена в математическую модель процесса и написана программа ЭВМ (№ 2017610217).
Разработана технология алкирования в «пульсирующем» режиме, основанная на сочетании последовательных режимов проведения процесса в жидкой и сверхкритической фазе, что позволяет организовать режим регенерации катализатора «in situ». Результаты подтверждены в ходе 15 циклов «реакция- регенерация»
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