Синтез и модификация мезопористого SiO2, легированного титаном
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Основным методом синтеза пропиленоксида является эпоксидирование алкенов.   В качестве катализатора такой реакции может использоваться мезопористый оксид кремния, легированный титаном (Ti:SiO2). На данный момент установлено, что при использовании этого катализатора можно получить пропиленоксид напрямую из пропена, водорода и кислорода, при этом можно повысить выход и селективность данной реакции, осадив на поверхность катализатора наночастицы золота.

Целью данной работы является повышение активности и селективности золотосодержащего катализатора Ti:SiO2 в реакции прямого эпоксидирования пропена. Для достижения этой цели были поставлены следующие задачи: синтез мезопористого Ti:SiO2, нанесение на его поверхность золотосодержащих металлических наночастиц, гидрофобизация поверхности катализатора для повышения селективности и изучение каталитических свойств полученных образцов. 

Мезопористый оксид кремния, легированный титаном (Ti-SBA-15) был получен методом темплатного синтеза. Фторид аммония, тетраэтоксисилан (TEOS) и бутилат титана (мольное соотношение Si:Ti 99:1) были добавлены к водному раствору Pluronic P123 (pH=2). Раствор перемешивали при нагревании в течение суток, затем продукт отделяли центрифугированием, после чего отжигали 12 часов в токе кислорода при 550oC для удаления темплата. Гидрофобизацию поверхности проводили кипячением с обратным холодильником в толуоле в течение 6 часов. В качестве силилирующего агента использовался метилтриметоксисилан (MTMS).

По результатам просвечивающей электронной микроскопии и рентгеновской дифракции было установлено, что нами был получен мезопористый материал с гексагональным упорядочением цилиндрических пор, параметр решётки a = 9,7 нм. Результаты исследования полученного образца методом низкотемпературной адсорбции азота показали, что площадь удельной поверхности S=1190 м2/г (BET), средний диаметр пор - d = 6,9 нм (BJH). По результатам ИК-спектроскопии установлено, что относительная интенсивность пика, соответствующего валентным колебаниям ОН-связи (3600 см-1) после силилирования заметно уменьшается. Кроме того, в спектре модифицированного Ti:SiO2 присутствуют пики, соответствующие валентным колебаниям С-Н связи (2800-2900 см-1), смещённые относительно пиков в MTMS, пики Si-O-C, характерные для MTMS, отсутствуют.

