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Кислотные центры в цеолитах напрямую связаны с атомами алюминия в их структуре, которые могут располагаться в неэквивалентных кристаллографических тетраэдрических позициях (T-позициях), различающихся углом Si-O-Al. Это различие может приводить к образованию кислотных центров Брёнстеда (БКЦ) разной силы. В задачи данного исследования входило установление корреляции «локализация Al – каталитическая активность» в модельной реакции диспропорционирования толуола.
[bookmark: _Hlk191947805]Была синтезирована серия цеолитов структурного типа Beta путём варьирования содержания воды в реакционном геле: SiO2/H2O = 3.6, 5.6, 7.6, 9.6 для образцов, обозначенных Beta-3.6, Beta-5.6, Beta-7.6 и Beta-9.6, соответственно. Полученные материалы были охарактеризованы комплексом физико-химических методов анализа: все объекты обладали одинаковыми морфологическими, структурными и текстурными характеристиками, но отличались кислотными свойствами по данным термопрограммируемой десорбции NH3. Спектры ЯМР ВМУ на ядрах 27Al (рис. 1А) однозначно свидетельствуют о различном распределении атомов Al по T-позициям в серии образцов. На основании литературных данных [1, 2], полученные спектры были разложены на 4 сигнала с δiso = 54.3, 55.7, 58.6 и 59.8 м.д., которые были отнесены к атомам Al в позициях T5 + T8 + T9, T1 + T2, T6 + T7 и T3 + T4, соответственно. Исходя из мольного отношения Si/Al в цеолитах, была проведена количественная оценка БКЦ для выделенных 4 групп активных центров.
Синтезированные цеолиты были испытаны в реакции диспропорционирования толуола (T = 320 °C, МСПС = 3 ч-1). Установлена корреляция между начальной скоростью образования ксилолов и заселённостью атомов Al только в позициях T3 + T4 и T6 + T7, что говорит о реакционной способности данных типов центров (рис. 1Б). Величина удельной каталитической активности составила 0.006 с-1 для БКЦ, связанных с позициями T3 + T4, и 0.005 с-1 для центров в позициях T6 + T7.
[image: ]
Рис. 1. А ‒ Спектры ЯМР ВМУ на ядрах 27Al для 4 образцов цеолита Beta и их разложение по компонентам, Б ‒ зависимость начальной скорости образования ксилолов от количества активных кислотных центров Брёнстеда
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