Исследование различных подходов к синтезу цеолитных мембран типа GIS/SOD/Al2O3 и SOD/GIS/Al2O3
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Синтетические цеолиты используются в широком спектре отраслей промышленности (например, в разделении газообразных и жидких соединений из-за их высокой ионообменной способности, в том числе и в процессах короткоцикловой адсорбции.
Селективность мембран основана на различиях в физических или химических свойствах компонентов смеси. Среди факторов, влияющих на адсорбционную активность цеолитов по азоту (водороду, гелию), в первую очередь, следует назвать количество катионов в цеолите и их доступность для молекул адсорбата [1]. Интерес к цеолиту NaP (семейство цеолитов GIS) объясняется наличием в его кристаллическом каркасе пересекающихся каналов с размерами 0,31×0,44 нм и 0,26×0,49 нм [2].
В качестве исходного сырья для синтеза мембран на основе цеолита типа GIS в работе использовались метасиликат натрия, оксиды алюминия и кремния, гидроксид натрия. Носитель изготовлялся из α-Al2O3 методом прессования. Для кристаллизации цеолитного слоя применяли гидротермальную обработку в растворе гидроксида натрия. Синтезированные двухслойные наноструктурированные цеолитные мембраны тестировались на адсорбцию азота и аргона.
Для изучения гетерогенных процессов использовались рентгенофазовый и рентгеноструктурный анализы, ИК-спектроскопия, электронная микроскопия, синхронный термический анализ, низкотемпературная адсорбция азота по БЭТ, свойства поверхности синтезированных материалов определяли методами термопрограммируемого анализа, фотоколориметрия, атомно-абсорбционная спектроскопия, другие методы исследований. Для характеристики функциональных свойств синтезированных мембран применялась газовая хроматография.
Установлено, что для получения различных комбинаций мембран типа GIS и SOD на подложке Al2O3 необходимо подложку погружать в смесь исходных ингредиентов 2Na2SiO3·5H2O: Al2O3: 2SiO2·H2O с соотношением Si:Al=2 (предварительно подвергнутую ультразвуковой обработке с частотой 22 кГц). В следствие чего на поверхности подложки образуются кристаллические фазы α- и β-Na2Si2O5, являющиеся прекурсорами для формирования только цеолита GIS в растворе NaOH с концентрацией 2 моль/л. Тогда как гидротермальная кристаллизация в растворе щелочи с концентрацией 6 моль/л приводит к образованию SOD. Именно комбинирование стадий гидротермальной обработки в растворах с концентрацией NaOH 2 или 6 моль/л и позволяет получать различные типы комбинированных мембран. Значения равновесной адсорбции при 25°С и 0,1МПа для мембран GIS/SOD/Al2O3 и SOD/GIS/Al2O3 составляют: по азоту – 12.5 и 7.0; по аргону – 6.5 и 5.1, соответственно.
Работа выполнена в рамках государственного задания на выполнение НИР (Тема № FZZW-2020-0010).
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