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Abstract. The development of environmentally friendly, sustainable, and highly 
efficient catalytic technologies for the production of high-octane motor fuels remains 
an important challenge in the modern petrochemical industry. The design of advanced 
catalysts capable of deep conversion of heavy petroleum fractions and efficient 
transformation of normal alkanes is of particular scientific and industrial interest. 
The aim of this work was to synthesize multifunctional nanocatalysts based on 
mesoporous aluminosilicate zeolites modified with cerium oxide and to investigate 
their structural, physicochemical, and catalytic properties. The catalysts were prepared 
by the wet impregnation method using an aluminum hydroxide matrix as a support. 
The synthesized materials were characterized by BET surface area analysis, ammonia 
temperature-programmed desorption, X-ray diffraction, Fourier-transform infrared 
spectroscopy, and SEM-EDS analysis. The results demonstrated that cerium oxide 
formed highly dispersed nanoparticles with sizes of 3–5 nm uniformly distributed 
throughout the zeolite framework. Such distribution improved the accessibility of 
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active sites and enhanced catalytic performance. Catalytic tests were carried out during 
the conversion of n-tetradecane and n-pentadecane at temperatures ranging from 300 to 
500 °C. Increasing the reaction temperature enhanced the conversion of n-tetradecane 
from 40.9% to 91.7% and n-pentadecane from 45.6% to 94.9%. The cerium-modified 
Y-type zeolite exhibited the highest specific surface area of 242.6 m²/g and the most 
developed porous structure among the studied samples. The catalysts demonstrated high 
selectivity toward the formation of branched iso-alkanes, light olefins, and high-octane 
gasoline fractions while suppressing coke formation. The obtained results confirm the 
potential of the developed nanocatalysts for deep petroleum refining processes and the 
production of environmentally friendly motor fuels that meet modern environmental 
standards.
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Аннотация. Мұнай-химия өнеркәсібінде жоғары октанды мотор отындарын 
өндіруге арналған экологиялық қауіпсіз, тұрақты және жоғары тиімді 
каталитикалық технологияларды әзірлеу маңызды ғылыми және өндірістік 
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міндеттердің бірі болып табылады. Қалыпты алкандарды тиімді түрлендіруге 
және ауыр мұнай фракцияларын терең өңдеуге қабілетті жаңа катализаторларды 
жасау ерекше өзектілікке ие. Осы жұмыстың мақсаты церий оксидімен 
модификацияланған мезокеуекті алюмосиликатты цеолиттер негізіндегі 
көпфункционалды нанокатализаторларды синтездеу және олардың құрылымдық, 
физика-химиялық және каталитикалық қасиеттерін зерттеу болып табылады. 
Катализаторлар алюминий гидроксиді матрицасы негізінде сіңдіру әдісі арқылы 
дайындалды. Алынған материалдардың қасиеттері BET әдісімен, аммиактың 
температуралық бағдарламаланған десорбциясы, рентгендік фазалық талдау, 
инфрақызыл спектроскопия және SEM-EDS әдістері арқылы зерттелді. Зерттеу 
нәтижелері церий оксидінің цеолит құрылымында жоғары дисперсті күйде 
орналасып, өлшемдері 3–5 нм болатын нанобөлшектер түзетінін көрсетті. Бұл 
олардың белсенді орталықтарының қолжетімділігін арттырып, каталитикалық 
қасиеттерінің жақсаруына ықпал етті. Каталитикалық сынақтар n-тетрадекан мен 
n-пентадеканды өңдеу кезінде 300–500°С температура аралығында жүргізілді. 
Температура жоғарылаған сайын n-тетрадеканның конверсиясы 40,9%-дан 91,7%-
ға дейін, ал n-пентадеканның конверсиясы 45,6%-дан 94,9%-ға дейін артты. 
Цериймен модификацияланған Y типті цеолиттің меншікті бет ауданы 242,6 
м²/г құрап, ең жоғары көрсеткішке ие болды. Катализаторлар изоалкандардың, 
жеңіл олефиндердің және жоғары октанды бензин фракцияларының түзілуіне 
жоғары селективтілік көрсетіп, кокстің түзілуін төмендетті. Алынған нәтижелер 
әзірленген нанокатализаторлардың мұнайды терең өңдеу тиімділігін арттыруға 
және экологиялық талаптарға сай мотор отындарын өндіруге мүмкіндік беретінін 
көрсетті.

Түйін сөздер: көмірсутектер, мұнай өңдеу, цеолит катализаторы, церий оксиді, 
каталитикалық селективтілік, крекинг, зерттеу әдістері
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білім министрлігінің Ғылым комитеті тарапынан нысаналы қаржыландыру 
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каталитикалық жүйелердің қасиеттерін болжаудың ғылыми негіздерін 
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Аннотация. Разработка экологически безопасных, устойчивых и 
высокоэффективных каталитических технологий получения высокооктановых 
моторных топлив является одной из актуальных задач современной 
нефтехимической промышленности. Особый интерес представляет создание 
новых катализаторов, обеспечивающих глубокую переработку тяжёлых 
нефтяных фракций и эффективное превращение нормальных алканов. Целью 
работы является синтез многофункциональных нанокатализаторов на основе 
мезопористых алюмосиликатных цеолитов, модифицированных оксидом церия, 
а также исследование их структурных, физико-химических и каталитических 
свойств. Катализаторы получены методом пропитки с использованием матрицы 
гидроксида алюминия. Свойства синтезированных материалов изучены методами 
низкотемпературной адсорбции азота (BET), температурно-программируемой 
десорбции аммиака, рентгенофазового анализа, ИК-спектроскопии и SEM-
EDS. Установлено, что оксид церия формирует высокодисперсные наночастицы 
размером 3–5 нм, равномерно распределённые в структуре цеолита. Такое 
распределение способствует увеличению доступности активных центров 
и улучшению каталитических характеристик. Каталитические испытания 
проводились при переработке н-тетрадекана и н-пентадекана в интервале 
температур 300–500 °С. Повышение температуры приводило к увеличению 
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степени конверсии н-тетрадекана с 40,9 до 91,7 %, а н-пентадекана - с 45,6 до 
94,9 %. Наиболее развитой пористой структурой и максимальной удельной 
поверхностью 242,6 м²/г характеризовался цеолит типа Y, модифицированный 
оксидом церия. Исследуемые катализаторы продемонстрировали высокую 
селективность к образованию изоалканов, лёгких олефинов и высокооктановых 
бензиновых фракций при одновременном снижении коксообразования. 
Полученные результаты подтверждают перспективность разработанных 
нанокатализаторов для процессов глубокой переработки нефти и производства 
экологически безопасных моторных топлив.

Ключевые слова: углеводороды, нефтепереработка, цеолитный катализатор, 
оксид церия, каталитическая селективность, крекинг, н-алканы, высокооктановый 
бензин

Кіріспе. Қазіргі замнғы жаһандық және отандық мұнай өңдеу мен мұнай-
химия өнеркәсібінің алдында тұрған ең басты стратегиялық әрі технологиялық 
міндеттердің бірі - өндірістің экономикалық тиімділігін максималды деңгейге 
арттырумен қатар, қоршаған ортаны қорғау, экологиялық қауіпсіздікті сақтау 
және орнықты дамудың қатаң халықаралық стандарттарын бұлжытпай 
қамтамасыз ету болып табылады. Жиырма бірінші ғасырда каталитикалық 
крекинг және каталитикалық изомерлеу процестері жоғары октанды мотор 
отындарын, авиациялық жанармай компоненттерін және бағалы төменгі 
молекулалы химиялық шикізаттарды (жеңіл олефиндер мен ароматты 
көмірсутектерді) өндірудің негізгі іргелі технологиялық платформасы ретінде 
танылады (Kolesnikov, 2020; Batova and Lipin, 2021). Осыған қарамастан, қазіргі 
таңда мұнай өңдеу зауыттарында қолданылып жүрген дәстүрлі өндірістік 
катализаторлар ауыр мұнай фракциялары мен ұзын тізбекті қалыпты алкандарды 
өңдеу барысында бірқатар маңызды технологиялық және кинетикалық 
шектеулерге тап болуда. Олардың басты кемшіліктеріне катализатор бетінің тез 
кокспен басылуы, термиялық тұрақсыздығы және қоршаған ортаға техногендік 
жүктемені арттыратын, сондай-ақ көміртегі қалдықтары мен улы газдардың 
шамадан тыс бөлінуіне әкелетін төмен селективтілігі жатады.

Осы орайда, атмосфераға тасталатын зиянды парниктік газдардың, күкіртті 
және азотты қосылыстардың мөлшерін барынша азайтуға, сонымен қатар 
каталитикалық процестің бағытын тек мақсатты өнімдер түзілуіне қарай 
реттеуге мүмкіндік беретін, жоғары белсенділігімен және таңдамалылығымен 
ерекшеленетін жаңа буын нанокатализаторларын жасау - қазіргі химия ғылымы 
мен катализ теориясының ең өзекті, басым бағыттарының біріне айналып 
отыр. Мұндай инновациялық наноқұрылымды жүйелерді өндіріске енгізу 
мұнай шикізатын терең өңдеу көрсеткіштерін айтарлықтай жақсартып қана 
қоймай, алынатын бензин мен дизель отындарының сапалық сипаттамаларын 
халықаралық экологиялық стандарттар деңгейіне дейін көтеруге, отынның 
жану тиімділігін арттыруға және қозғалтқыштардан бөлінетін улы қалдықтарды 
азайтуға тікелей жол ашады.
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Әдеби шолу. Осы тұрғыдан алғанда, қазіргі каталитикалық жүйелердің белсенді 
қатты негізі немесе тасымалдаушы матрицасы рөлінде кеңінен қолданылатын 
мезопорлы алюмосиликатты цеолиттер, атап айтқанда, иерархиялық құрылымды 
цеолиттер мен олардың әртүрлі модификацияланған түрлері өздерінің бірегей 
физика-химиялық қасиеттеріне байланысты әлемдік ғылыми ортада ерекше 
қызығушылық тудыруда (Garcіa and Lоpez, 2022; Hernаndez and Martіnez, 2022). 
Бұл материалдар кристалдық алюмосиликаттар класына жатады және қатаң 
реттелген микрокеуекті, мезокеуекті және макрокеуекті каналдардың дамыған 
кеңістіктік иерархиялық жүйесіне ие болуымен сипатталады. Мұндай күрделі 
геометриялық сәулет катализатордың меншікті беттік ауданын жүздеген квадрат 
метрге дейін ұлғайтуға мүмкіндік береді (Hernаndez and Martіnez, 2022). Осының 
нәтижесінде реакцияға түсетін ірі өлшемді ауыр көмірсутек молекулаларының 
катализатордың ішкі порларында орналасқан белсенді орталықтарға кедергісіз, 
жылдам диффузиялануы қамтамасыз етіледі. Бұл құбылыс материалдың 
ішкі кеңістігіндегі масса алмасу және жылу алмасу процестерін жеделдетіп, 
катализатордың қызмет ету мерзімін ұзартады. Осы орайда, ашық порлы 
құрылымға ие бұл цеолиттер декан, тетрадекан және пентадекан сияқты 
ұзын тізбекті парафинді көмірсутектердің каталитикалық түрленуі, олардың 
молекулалық қаңқасының деструкциясы (крекинг) және изомерленуі үшін 
жоғары тиімді таңдамалы нанокатализаторлық негіз ретінде қолданылуға толық 
ғылыми негіз болады.

Цеолиттік матрицалардың каталитикалық белсенділігі мен пішіндік 
(стереохимиялық) селективтілігі тек олардың геометриялық кеуектерінің 
өлшемдерімен ғана емес, сонымен қатар қатты алюмосиликатты қышқылдардың 
табиғатына тән беттік қышқылдық-негіздік қасиеттерімен де тікелей анықталады. 
Бұл катализаторлардың кристалдық қаңқасының бетінде және оның ішкі 
каналдарында Бренстед және Льюис типті қышқылдық орталықтардың өте 
күрделі және әртүрлі энергетикалық жиынтығы қалыптасады (Singh and Patel, 
2023; Karimov and Sadykov, 2023). Алайда, каталитикалық процестің кинетикалық 
заңдылықтарына сәйкес, бұл белсенді орталықтардың барлығы бірдей реакцияға 
қатыса бермейді; олардың тек белгілі бір аз ғана бөлігі нақты крекинг, изомерлену 
немесе алкилдену реакцияларын қоздыруға қабілетті келеді. Осыған байланысты, 
цеолит катализаторларының қышқылдық қасиеттерін, олардың белсенді 
орталықтарының табиғатын, күшін, шоғырлануын және таралу топографиясын 
заманауи физика-химиялық әдістермен терең зерттеу процестің ішкі механизмін 
нақтылау үшін ғылыми тұрғыдан аса маңызды міндет болып табылады.

Бүгінгі таңда жоғары кремнийлі цеолиттердің каталитикалық әсерінің 
тиімділігін арттырудың ең перспективалы және нәтижелі тәсілдерінің бірі - 
олардың кристалдық қаңқасының құрылымын әртүрлі өтпелі немесе сирек 
жер металдарымен және олардың оксидтік фазаларымен мақсатты түрде 
модификациялау (түрлендіру) болып табылады (Liu and Zhang, 2021; Wang and 
Kim, 2023). Түрлендірілген цеолиттік жүйелер катализатордың термиялық, 
химиялық және гидротермальды төзімділігін айтарлықтай арттырады (Wang 
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and Kim, 2023; Zhao et al., 2024). Сонымен қатар, металл иондары цеолит 
бетіндегі қышқылдық орталықтардың күшін қайта бөліп, реакцияның активтену 
энергиясын төмендетеді, процесс жылдамдығын тездетеді және ең бастысы - 
қажетсіз жанама реакциялардың (мысалы, терең деструкция, газ түзілу немесе 
қарқынды кокс түзілу) жүруін барынша шектейді (Liu and Zhang, 2021; Zhou and 
Wang, 2022).

Мұнай өңдеу өнеркәсібінде құрамында металлы бар, модификацияланған 
бифункционалды және композиттік цеолит катализаторларын қолдану ауыр 
парафинді шикізаттарды анағұрлым төменірек температуралық режимдерде 
тиімді өңдеуге және зауыттық өндірістің жалпы энергия шығындарын айтарлықтай 
төмендетуге жағдай жасайды. Нанометрлік өлшемдегі өтпелі немесе сирек жер 
металдарының коллоидты немесе кластерлік бөлшектерін цеолиттің кеуекті 
құрылымына енгізу нәтижесінде, массивті металдардың қасиеттерінен мүлдем 
ерекшеленетін бірегей кванттық-өлшемдік және электрондық сипаттамаларға ие 
белсенді фазалар қалыптасады. Мұндай нанобөлшектердің жоғары құрылымдық 
тұрақтылығы мен жоғары дисперстілігі катализатор бетінде жаңа координациялық-
қанықпаған байланыстардың пайда болуына және соның есебінен дегидрлену-
гидрлену және қышқылдық крекинг реакцияларының бір мезгілде үйлесімді 
жүруіне (бифункционалды катализ) мүмкіндік береді. Сондықтан, бұл бағытта 
ұсынылып отырған зерттеулер көмірсутек шикізаты негізінде жоғары қосылған 
құны бар мұнай-химия өнімдерін алудың жоғары тиімді әрі экологиялық таза 
инновациялық технологиялық негіздерін қалыптастыруға тікелей бағытталған.

Қазақстанның қазіргі заманғы даму кезеңінде және индустриалды-
инновациялық экономиканы қалыптастыру жағдайында нанокатализ және 
наноматериалдар химиясы саласындағы іргелі және қолданбалы зерттеулер 
ұлттық мұнай-газ және мұнай-химия кешенін технологиялық тұрғыдан терең 
жаңартудың мемлекеттік стратегиялық басымдықтарымен тығыз байланысты. 
Еліміздің көмірсутек ресурстарының ауқымды табиғи қорын, аймақтық геосаяси 
жағдайын және логистикалық әлеуетін тиімді әрі ұтымды пайдалану үшін 
шикізаттық бағыттан жоғары технологиялық, дайын өнімдер өндіруге көшу — 
уақыт талабы және стратегиялық маңызды қадам болып табылады. Осы тұрғыдан 
алғанда, отандық жетекші ғылыми орталықтар мен университеттерде жаңа 
наноматериалдарды синтездеу, олардың кеуекті архитектурасын молекулалық 
деңгейде басқару, функционалдық модификациялау тәсілдерін енгізу және 
олардың каталитикалық қасиеттерін заманауи физика-химиялық әдістер 
кешенімен бағалау бойынша жүйелі де ауқымды жұмыстар қарқынды жүргізіліп 
келеді.

Жаңа буын цеолиттік нанокатализаторларын жасау мұнай өңдеу, газхимия 
және синтетикалық баламалы отын өндірісіндегі каталитикалық крекинг, 
гидроотазалау, риформинг және изомерлену сияқты ең маңызды өндірістік 
процестердің тиімділігін мүлдем жаңа сапалық деңгейге көтеруге мүмкіндік 
береді. Цеолиттердің айрықша артықшылығы — олардың молекулалық 
деңгейде таңдамалы әсер ету қабілетінде, бұл мақсатты өнімдердің шығымын 
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барынша арттырып, жанама реакцияларды шектейді. Бұл материалдардың 
жоғары термиялық және химиялық төзімділігі оларды өнеркәсіптік агрессивті 
жағдайларда, жоғары қысым мен температурада ұзақ мерзімді пайдалануға 
толық жағдай жасайды.

Соңғы жылдары микро- және мезокеуекті құрылымдарды өзара үйлестіретін 
композиттік жүйелерді алу, сондай-ақ белсенді орталықтардың табиғатын сирек 
жер металдарымен байыту катализ саласындағы ең перспективті бағыт ретінде 
қалыптасты. Қорыта айтқанда, бұл бағыттағы ғылыми ізденістер мен тәжірибелік 
зерттеулер табиғи ресурстарды ұтымды пайдалануға, өндірістік шығындарды 
барынша оңтайландыруға және қоршаған ортаға түсетін техногендік жүктемені 
азайта отырып, Қазақстан Республикасының экономикалық тәуелсіздігін, 
технологиялық қауіпсіздігін және халықаралық нарықтағы бәсекеге қабілеттілігін 
арттыруға тікелей және стратегиялық тұрғыдан ықпал етеді. Осыған байланысты 
цеолитті нанокатализаторлар қатысында декан, тетрадекан және пентадеканның 
каталитикалық айналу заңдылықтары мен ерекшеліктерін анықтау жаңа 
катализаторлық жүйелерді әзірлеу мен мұнай-химия технологияларын заманауи 
бағытта жаңғырту тұрғысынан жоғары ғылыми-тәжірибелік мәнге ие.

Эксперименттік бөлім. Зерттеу жұмысында катализатор ретінде мезопорлы 
алюмосиликатты НZSM және HУ типті цеолиттер пайдаланылды. Катализатор 
үлгілері алюминий гидроксиді Al(OH)₃ негізінде модификациялаушы элемент-
тердің тұздарының сулы ерітінділерімен сіңдіру әдісі арқылы дайындалды. 
Алынған катализаторлардың каталитикалық белсенділігі С₁₄–С₁₅ көмірсутектерін 
өңдеу процесінде зерттелді. Тәжірибелер инертті ортада (аргон атмосферасында) 
ағынды реактор қондырғысында жүргізілді. Процесс параметрлері ретінде тем-
пература 300–500°С аралығы, қысым 0,1 МПа және шикізатты беру жылдамдығы 
1,5 сағ⁻¹ шамалары таңдап алынды.Өнімдердің құрамы мен көмірсутектердің та-
ралуын талдау «Хромотэк-Кристалл» маркалы газды хроматографта орындал-
ды. Бөлу колонкасы ретінде ұзындығы 3,5м болатын, фторланған Al₂O₃ адсор-
бентімен толтырылған «Supelco» фирмасының капиллярлы сымы қолданылды. 
Аталған колонка парафинді, изопарафинді, ароматты және нафтенді көмірсутек-
терді тиімді ажыратуға мүмкіндік береді. Талдау барысында жалынды-иониза-
циялық детектор пайдаланылып, тасымалдаушы газ ретінде аргон қолданылды.
Хроматографиялық өлшеулерде температуралық бағдарлама газды фаза үшін 
60–130°С, ал сұйық фаза үшін 130–288°С аралығында жүргізілді. Құрылғыны 
калибрлеу мақсатында таза эталонды заттар бойынша абсолютті калибрлеу әдісі 
қолданылды. Стандартты үлгілер микрошприц көмегімен бірдей көлемде ен-
гізіліп, салыстырмалы талдау жүргізілді.

Нәтижелерді талқылау. Модифицирленген цеолитқұрамды катализатор-
ларының  физика-химиялық қасиеттерін зерттеу

Зерттелетін катализатордың белсенділігін, құрылымы мен қасиеттерін 
сипаттау үшін әртүрлі физика-химиялық әдістер қолданылды.Синтезделген 
катализаторлардың меншікті бетінің ауданы мен кеуектілігі БЭТ әдісімен 
өлшенді.
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Кесте 1 ― Синтезделген катализаторлардың бетінің және кеуекті құрылымының сипаттамасы
Катализатор құрамы SBET (м

2/г)
Үлгі 1 (ZSM-5 + Al2O3) 209.3

Үлгі 2 (Ce2O3 + ZSM-5 + Al2O3) 191.4
Үлгі (Ce2O3 + Ce2O3 + HY + Al2O3) 242.6

1-кестеде берілген деректерге сәйкес, зерттелген катализатор үлгілерінің 
арасында цериймен модификацияланған НУ цеолиті ең жоғары меншікті бет 
ауданына ие болып, оның мәні 242,6 м²/г құрайтыны анықталды. Ал ZSM-5 
цеолитін церий иондарымен модификациялау нәтижесінде материалдың меншікті 
бет ауданының 191,4 м²/г дейін едәуір төмендейтіні байқалды.Каталитикалық 
үдерістер барысында белсенді орталықтардың әртүрлі типтерінің қызметі көбіне 
бір-бірінен тәуелсіз қарастырылады және олардың әрекеттесуші молекулаларға 
бірлескен ықпалы толық ескерілмейді. Алайда каталитикалық жүйеде бірнеше 
функционалдық орталықтардың қатар болуы олардың өзара әрекеттесу 
мүмкіндігін арттырып, катализатордың полифункционалды қасиеттерін 
қалыптастыруы ықтимал деп пайымдауға болады.

Тәжірибелік зерттеулерде өлшеу нәтижелерінің нақтылығын арттыру мақса-
тында термиялық әсерлерді ескеру, сондай-ақ кеуекті құрылымдағы динамикалық 
өзгерістерді модельдеу тәсілдері қолданылды. Аталған әдістемелік тәсілдерді 
негізге ала отырып, жүргізілген зерттеу жұмысы өлшеу қателіктерін барынша 
азайтуға және алынған нәтижелердің сенімділігін қамтамасыз етуге бағытталды.

Катализаторлардың қышқылдық-негіздік сипаттамаларын анықтау үшін ам-
миакты температуралық бағдарламаланған десорбция әдісі қолданылды (2-ке-
сте). Катализаторлар бетіндегі аммиак адсорбциясы екі түрде жүреді. Қышқыл-
дық орталықтардың құрамына цеолит қуыстарының ішінде де, олардың сыртқы 
жағында да бекітілген әртүрлі тотығу дәрежесіндегі металдар кіруі мүмкін.

Кесте 2 — Үлгі1-3 катализаторларының аммиактың температуралық бағдарламаланған 
десорбциясы нәтижелері (μmol g-1)

Үлгі

Десорбцияланған аммиак мөлшері, NH3десорбция/г 
катализатор (μmol g-1)

Төмен
100-300 °C

Орташа
300-450 °C

Жоғары
450+ °C Барлығы

Үлгі 1 (ZSM-5 + Al2O3) 557.7 333.5 157.9 1049.1
Үлгі 2 (Ce2O3 + ZSM-5 + Al2O3) 587.7 269.0 157.9 1014.6
Үлгі 3 (Ce2O3 + HY + Al2O3) 3015.7 2048.0 729.7 5793.4

ZSM-5 + Al₂O₃ (Үлгі 1) және Ce₂O₃ + ZSM-5 + Al₂O₃ (Үлгі 2) катализатор-
ларының беттерінде десорбцияланған аммиак мөлшері бір-біріне жақын болды. 
Төмен температура диапазонында (Тдесорбция = 100–300 °C) қышқылдық ор-
талықтар басым болып, олардың катализатордағы концентрациясы сәйкесінше 
557,5 мкмоль/г және 587,7 мкмоль/г құрады. Орташа температура диапазонында 
(Тдесорбция = 300–450 °C) аммиак мөлшері Үлгі 1-де 333,5 мкмоль/г, Үлгі 2-де 
269,0 мкмоль/г деңгейінде болды. Жоғары температурада (Тдесорбция > 450 °C) 
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қышқылдық орталықтардың ең төменгі мөлшері екі катализаторда да 157,9 мк-
моль/г болды. Нәтижесінде, аммиактың жалпы десорбцияланған мөлшері Үлгі 
1-де 1049,1 мкмоль/г, Үлгі 2-де 1014,6 мкмоль/г деңгейінде тіркелді. Ең жоғары 
аммиак десорбциясы Ce₂O₃ + HY + Al₂O₃ (Үлгі 3) катализаторында байқалды. 
Төмен температурада (Тдесорбция = 100–300 °C) аммиактың мөлшері 3015,7 мк-
моль/г, ал орташа температурада (Тдесорбция = 300–450°C) 2048,0 мкмоль/г құрады. 
Жоғары температурада (Тдесорбция > 450°C) қышқылдық орталықтардың ең төменгі 
мөлшері 729,7 мкмоль/г болды. Үлгі 3 катализаторының бетінен алынған амми-
актың жалпы көлемі 5793,4 мкмоль/г деп есептелді. Зерттеу нәтижелері үш түр-
лі катализатор үлгілерінің қышқылдық сипаттамаларын салыстырады. ZSM-5 + 
Al₂O₃ (Үлгі 1) және Ce₂O₃ + ZSM-5 + Al₂O₃ (Үлгі 2) катализаторлары төмен және 
орташа температураларда аммиакты десорбциялау көлемі ұқсас екенін көрсетеді, 
бұл олардың бетінде салыстырмалы түрде біркелкі қышқылдық орталықтардың 
орналасқанын білдіреді. Десорбцияланған аммиактың ең жоғары мөлшері Ce₂O₃ 
+ HY + Al₂O₃ (Үлгі 3) катализаторында тіркелген, бұл модификацияланған HY 
цеолитінің жоғары қышқылдық белсенділігін және полифункционалдығын көр-
сетеді. Температураның жоғарылауы қышқылдық орталықтардың десорбциялық 
белсенділігінің төмендеуіне әкеліп, аммиак десорбциясының динамикалық өз-
герісін көрсетеді. Бұл катализатор құрылымы мен модификациясының қышқыл-
дық қасиеттерге тікелей әсер ететінін дәлелдейді.

 Синтезделген цеолитқұрамды наноөлшемді катализатор үлгілері 
трансмиссиялық және сканерлеуші электронды микроскопия әдістері арқылы 
зерттелді.SEM әдістерін (электрондық микроскопия және электрондық 
дифракция) қолдану нәтижесінде белсенді фазалық металдардың таралуы, 
дисперстілігі, бөлшектердің өлшемдері, сондай-ақ катализатор бетінің 
белсенді орталықтарының фазалық құрамы, құрылымы мен күйі анықталды.
Модификацияланған цеолитқұрылымды жүйенің SEM кескіндері бастапқы 
цеолит үлгісімен салыстырғанда айқын айырмашылық көрсетеді. Бұл өзгерістер 
құрылымға церий (Ce) және фосфор (P) бөлшектерінің енгізілуі нәтижесінде 
жаңа белсенді орталықтардың түзілуімен түсіндіріледі.
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Сурет 1 ― ZSM-5 + Al2O3 (үлгі-1) катализторының SEM кескіндері

Модификацияланған цеолитқұрылымды жүйенің SEM кескіндері бастапқы 
цеолитпен салыстырғанда айтарлықтай өзгеше екені байқалады. Бұл өзгерістер 
құрылымға церий (Ce) бөлшектерінің енуі нәтижесінде жаңа белсенді 
орталықтардың түзілуімен түсіндіріледі. Электрондық микроскопия нәтижелері 
бойынша модификацияланбаған ZSM-5 + Al₂O₃ катализаторының (1 сурет) бетінде 
өлшемі шамамен d ≈ 2,0–4,0 нм болатын жоғары дисперсті құрылымдардың 
басым екені анықталған. 1-суретте цериймен модификацияланған наноөлшемді 
катализатор бетінің микродифракциялық сызбасы келтірілген. Сызба деректері 
бойынша катализатор құрылымында d ≈ 3,0–5,0 нм аралығындағы Ce₂O₃ 
наноөлшемді бөлшектерінің біркелкі таралған жинақтары түзілгені көрсетіледі.

  

 
Сурет 2 — Ce2O3 + ZSM-5 + Al2O3 (үлгі-2) катализторының SEM кескіндері
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Сурет 3 — Ce2O3 + MCM-41+ Al2O3 (үлгі-3) катализторының SEM кескіндері

Атомдық адсорбциялық спектроскопия талдауы Unicam Atomic Adsorption 
SOLAAR M6 спектрометрі көмегімен ацетилен/ауа жалынында, толқын ұзындығы 
232,0 нм жағдайында жүргізілді. Үлгілер аналитикалық таразыда дәл өлшенді. 
Әрбір үлгіге 3 мл 65% азот қышқылы қосылып, 25 °C температурада BANDELIN 
ультрадыбыстық ваннасында 25 минут бойы бастапқы минералдандыру 
процесінен өткізілді. Одан кейін әр үлгіге қосымша 1 мл 65% азот қышқылы 
енгізіліп, олар Milestone UltraWave жабық типті микротолқынды жүйесінде толық 
минералдандырылды. Минералданған ерітінділер 100 мл өлшемді колбаларға 
ауыстырылып, көлемі ионсыздандырылған сумен белгіге дейін жеткізілді. 
Бақылау (бос) ерітінді де дәл осы процедура бойынша дайындалды.

Кесте 3 ― Үлгі 1-үлгі 3 катализаторларының атомдық адсорбциялық спектроскопия 
нәтижелері

Үлгі Элементтік композиция
Al (%) Si (%) Ce (mg L-1)

K1 4.38 19.00 –
K2 3.43 15.11 52.43
K3 2.50 13.33 93.11

Модифицирленген цеолиті бар катализаторларда ауыр парафинді 
көмірсутектерді өңдеу. Модификацияланған цеолиті бар катализаторларда 
ауыр парафинді көмірсутектерді өңдеу мұнай өңдеу өнеркәсібіндегі өзекті 
бағыттардың бірі болып саналады. Мұнай өңдеу саласының алдында тұрған 
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негізгі міндеттердің бірі – жоғары сапалы мотор отындарын және мұнай-химиялық 
синтезге қажетті шикізатты алу мақсатында мұнайды терең өңдеу болып 
табылады. Бұл міндет әсіресе ауыр көмірсутекті шикізатты өңдеу кезінде, соның 
ішінде каталитикалық крекинг процесінде ерекше маңызға ие. Аталған процесте 
басқа өнімдермен қатар өнеркәсіптік органикалық және мұнай-химиялық синтез 
үшін маңызды болып табылатын олефинді көмірсутектер түзіледі.Қазіргі таңда 
көмірсутектерді конверсиялау реакцияларында жоғары кремнийлі цеолиттердің 
каталитикалық тиімділігін арттыру мақсатында оларды әртүрлі металдармен 
модификациялау бағытындағы зерттеулерге ерекше көңіл бөлінуде. Мұндай 
катализаторлар қышқылдық орталықтар жиынтығының болуымен сипатталады, 
алайда нақты реакция түріне сол орталықтардың тек белгілі бір бөлігі ғана 
қатысатыны анықталған. Осыған байланысты цеолит катализаторларының 
қышқылдық қасиеттерін зерттеу белсенді орталықтардың табиғатын ғылыми 
тұрғыдан нақтылауда маңызды рөл атқарады.Модификацияланған цеолиттерді 
қолдану катализатордың төзімділігін арттыруға, реакция жылдамдығын 
жоғарылатуға және селективтілікті күшейтуге мүмкіндік беретіні көрсетілген. 
Соның нәтижесінде мұндай катализаторлар мұнай өнеркәсібінде кеңінен 
қолданыс табады, себебі олар ауыр парафиндерді тиімді өңдеуге және энергия 
шығындарын азайтуға ықпал етеді. Цеолиттік жүйелер үшін каталитикалық 
белсенділік көбінесе меншікті бет ауданына, кеуек көлеміне, сондай-ақ микро-, 
мезо- және макрокеуектердің өзара қатынасына тәуелді болады. Цеолит 
қаңқасына металдарды енгізу беттік рельефтің күрделенуіне алып келеді, 
соның нәтижесінде жаңа дара белсенді орталықтар мен олардың кластерлері 
түзіледі.Катализаторларды дамытуда оларды дайындау әдісінің маңызы 
жоғары екені атап өтіледі, өйткені белсенді фазаның қалыптасуы негізінен 
синтездеу тәсіліне байланысты. Дайындау әдісі белсенді фазаның дисперсия 
дәрежесін, тасымалдаушы бетінде таралу сипатын және катализатор 
құрылымын анықтайды.Модификацияланған цеолиттерді қолдану нәтижесінде 
келесі негізгі артықшылықтарға қол жеткізілетіні көрсетілген: катализаторлық 
белсенділіктің жоғары болуы, селективтіліктің жақсаруы, өндірістік 
шығындардың азаюы және алынатын өнім сапасының артуы.

Cурет 4 — Ауыр алкандарды каталитикалық крекингпен өңдеу нәтижесінде түзілетін өнімдер
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Құрамында цеолиті бар модификацияланған катализаторлардағы қ-деканның 
түрлену процестері зертханалық жағдайда жан-жақты зерттелген. Қ-деканның 
ZSM-5 + Al₂O₃ катализаторындағы түрленуі 300–450 °С температура 
аралығында жүргізілген (5-сурет). 5 –суретте келтірілген нәтижелер бойынша 
300 °С температурада катализатордың айтарлықтай белсенділік көрсетпейтіні 
анықталған. Процесс температурасы 300-ден 450 °С-қа дейін артқан сайын 
н-деканның конверсия дәрежесі 2,7%-дан 67,4%-ға дейін өсетіні байқалады. 
450 °С жағдайында қ-деканның түрленуі нәтижесінде газ фазасында келесі 
өнімдер түзілетіні көрсетілген: метан – 0,5%, ΣC₂ – 5,7%, ΣC₃ – 16,6%, ΣC₄ 
көмірсутектері – 17,1%. Ал сұйық фазада C₅–C₉ алкандар – 27,5% және ароматты 
көмірсутектер – 0,5% мөлшерінде анықталған. Температура жоғарылаған сайын 
түзілетін олефиндердің жалпы мөлшері 1,0%-дан 16,6%-ға дейін өсетіні, сондай-
ақ изо-алкандардың үлесі іздік мөлшерден 14,4%-ға дейін артатыны байқалған. 
Бұл нәтижелер температураның өсуі катализдік крекинг пен изомерлену 
реакцияларының қарқындылығын күшейтетінін көрсетеді.

Сурет 5 — қ-Деканды ZSM-5 + Al2O3 катализаторы қатысында түрлендіру процесіне 
температураның әсері (p=0,1 МПа, V=1,5 сағ-1)
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Сурет 6 ― қ-Деканды ZSM-5 + Al2O3 катализаторы қатысында түрлендіру процесіне 
температураның әсері (p=0,1 МПа, V=1,5 сағ-1)
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Сурет 7 — қ-Деканды ZSM-5 + Al2O3 катализаторы қатысында түрлендіру процесіне 
температураның әсері (p=0,1 МПа, V=1,5 сағ-1)

Ce₂O₃ + ZSM-5 + Al₂O₃ катализаторы қатысында тетрадеканның түрлену 
процесін зерттеу нәтижелері көмірсутектердің конверсия дәрежесі мен түзілетін 
өнімдердің құрамы негізінен реакция температурасына тәуелді екенін көрсетеді. 
Зерттеу деректері бойынша температура 300–500 °С аралығында артқан сайын 
тетрадеканның конверсиясы 46,7%-дан 79,4%-ға дейін өсетіні анықталған. Осы 
жағдайларда С₄–С₁₀ изоалкандарының шығымы 6,3%-дан 29,4%-ға дейін, ал 
С₅–С₁₀ олефиндерінің шығымы 5,1%-дан 19,2%-ға дейін артатыны байқалған. 
Сонымен қатар катализатор қатысында түзілетін ароматты көмірсутектердің 
мөлшері 1,4–2,7% аралығына дейін жететіні көрсетілген (8-сурет). 8-суретте 
келтірілген мәліметтерге сәйкес, 300 °С температурада түзілетін жеңіл С₁–С₄ 
алкандарының мөлшері 7,6% құрайды. Температура 400 °С-қа дейін көтерілгенде 
бұл көрсеткіш 9,7%-ға дейін өседі, ал 500 °С-та іс жүзінде өзгеріссіз сақталатыны 
анықталған. Зерттелген барлық температуралық режимдерде мұнайдың бензиндік 
фракциясының негізгі құрамдас бөлігі болып табылатын С₄–С₁₀ көмірсутектерінің 
түзілуі басым бағытта жүретіні байқалады. Бензин фракциясының шығымы 300 
°С-та 40,0% болса, 400 °С-та 68,6%-ға дейін өседі, ал 500 °С-та 63,4%-ға дейін 
аздап төмендейтіні көрсетілген (8-сурет).

Сурет 8 ― Тетрадеканның Ce2O3 + ZSM-5 + Al2O3-катализаторында өңделуі (p=0,1 МПа, 
V=1,5 сағ-1)
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Ce₂O₃ + ZSM-5 + Al₂O₃ катализаторы қатысында пентадеканның крекинг 
және трансформация процестері зерттелген. Нәтижелер бойынша 300–500 
°С температура аралығында пентадеканның айналу дәрежесі тетрадеканмен 
салыстырғанда жоғары болатыны және 32,4–84,0% шегінде өзгеретіні 
анықталған. Температура 300-ден 500 °С-қа дейін артқан кезде жеңіл С₂–С₄ 
олефиндерінің жалпы мөлшері 16,5%-дан 20,7%-ға дейін өсетіні байқалған. 
Сонымен қатар С₅–С₁₀ олефиндерінің шығымы 2,7%-дан (300 °С) 17,7%-ға (500 
°С) дейін ұлғайып, шамамен 6,5 есеге артатыны көрсетілген. Осы жағдайларда 
изомерлену және ароматтану процестерінің қарқындылығы да күшейетіні 
анықталған: изоалкандардың үлесі 6,0%-дан 24,3%-ға дейін, ал ароматты 
қосылыстардың мөлшері 1,3%-дан 5,2%-ға дейін өседі. Бензин фракциясының 
шығымы 300 °С-та 16,7% болса, 450 °С-та 59,4%-ға дейін артады, ал 500 °С-
та 59,1%-ға дейін сәл төмендейтіні көрсетілген. Бұл нәтижелер температураның 
өсуі ауыр көмірсутектердің терең крекингі мен қайта құрылу реакцияларын 
күшейтетінін сипаттайды.

Сурет 9 ― Пентадеканның Ce2O3 + ZSM-5 + Al2O3-катализаторында өңделуі (p=0,1 МПа, 
V=1,5 сағ-1)

Ce₂O₃ + HY + Al₂O₃ катализаторы қатысында тетрадекан мен пентадеканның 
түрлену процестері зерттелген. Нәтижелер бойынша көмірсутектердің конверсия 
дәрежесі мен түзілетін өнімдердің құрамы негізінен реакция температурасына 
тәуелді екені анықталған. Температура 300–500 °С аралығында артқанда 
тетрадеканның конверсиясы 40,9–91,7%, ал пентадеканның конверсиясы 
45,6–94,9% аралығына дейін өседі. Температура жоғарылаған сайын ароматты 
көмірсутектердің мөлшері де ұлғаяды: тетрадекан үшін 12,8–18,9%, пентадекан 
үшін 2,6–10,0%. Сонымен қатар изоалкандар үлесінің едәуір артатыны 
байқалған, әсіресе пентадекан түрленген кезде (6,0–31,9%). 300 °С-та тетрадекан 
крекингі кезінде С₄–С₁₀ изоалкандар қосындысы 8,4% болса, 500 °С-та 13,1%-
ға дейін жетеді. 450 °С-та пентадекан конверсиясы 74,0% болғанда бензиндік 
фракциялардың ең жоғары шығымы — 75,7% алынған. Октан түзуші негізгі 
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компоненттер болып табылатын С₅–С₁₀ олефиндерінің шығымы С₁₄ және С₁₅ 
алкандарының крекингі кезінде тиісінше 3,6–17,6% және 12,0–13,3% аралығында 
өсетіні көрсетілген. 

Сурет 10 — Тетрадеканның Ce2O3 + HY + Al2O3 катализаторында өңделуі

Сурет 11 ― Пентадеканның Ce2O3 + HY + Al2O3 -катализаторында өңделуі 
(p=0,1 МПа, V=1,5 сағ-1)

HZSM-5 және HY цеолиттері мұнай өңдеу саласында катализатор ретінде 
кеңінен қолданылатын материалдар болып саналады (Kim and Park, 2023; 
Tretyakov and Talyshinsky, 2022). HZSM-5 — микрокеуекті цеолит, оның 
кристалдық құрылымы ZSM-5 типті торымен сипатталады. Бұл материал 
мұнайды крекингтеу, изомерлеу сияқты реакцияларда жоғары каталитикалық 
белсенділік көрсетеді. Ce₂O₃ + ZSM-5 + Al₂O₃ катализаторы қатысында 300–500 
°C аралығында тетрадекан крекингі кезінде С₄–С₁₀ изоалкандардың мөлшері 6,3–
29,4% аралығында болатыны анықталған.
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HY цеолиттері де адсорбент және катализатор ретінде, сондай-ақ ионалмасу 
процестерінде тиімді қолданылады. Олар экологиялық тұрғыдан қауіпсіз 
және экономикалық жағынан тиімді материалдар қатарына жатады. С₁₄–С₁₅ 
қалыпты алкандарды түрлендіру барысында HY цеолиті бар катализаторлар 
жоғары белсенділік көрсететіні байқалған. Ce₂O₃ + HY + Al₂O₃ катализаторында 
температура 300–500 °C-қа дейін артқанда пентадекан конверсиясы 45,6–94,9% 
дейін өседі. Екі типті цеолит катализаторларында көмірсутектерді крекингтеу 
кезінде бірнеше реакция бір мезгілде қатар жүреді: крекинг, дегидрлеу, изомерлеу, 
дегидроциклдену және алкилдену. Бастапқы алкандардың крекингі мен 
дегидрленуі көміртек атомдары қысқарған және олефиндердің адсорбцияланған 
күйлері бар аралық белсендірілген кешендердің түзілуі арқылы жүзеге асады.

Жүргізілген зерттеу жұмыстары нәтижесінде қалыпты алкандарды (декан, 
тетрадекан, пентадекан) өңдеуге арналған құрамында HZSM және HY цеолиттері 
бар наноөлшемді көпфункционалды катализаторлар дайындалғаны көрсетілді. 
Синтезделген катализаторлардың белсенді орталықтарының табиғаты, 
күйі, құрылымы және қышқылдық қасиеттері заманауи физика-химиялық 
әдістер кешенімен анықталды. Атап айтқанда, аммиактың температуралық 
бағдарламаланған десорбциясы (NH₃-TPD), БЭТ талдауы, сканерлеуші 
электронды микроскопия (SEM), атомдық адсорбциялық спектроскопия 
(AAS) және рентгендік дифракциялық талдау (XRD) әдістері қолданылды. 
Модификацияланған цеолитқұрамды көпфункционалды катализаторларда 
парафин көмірсутектерін өңдеу жоғары тиімділік көрсеткен (Omarova et al., 
2025; Zhang and Liu, 2024). Түрлену процесі барысында дегидрлеу, изомерлеу, 
ароматтану және алкилдеу реакцияларының қатар жүретіні анықталған. Бұл 
катализаторлардың көпфункционалды қасиетін және реакциялық ортаның 
белсенділігін дәлелдейді. Көмірсутектерді сутексіз ортада цеолиті бар 
наноөлшемді көпфункционалды катализаторлар қатысында өңдеу нәтижесінде 
октан саны жоғары, экологиялық тұрғыдан салыстырмалы таза бензиндік 
фракциялар алынғаны көрсетілді. Бұл әзірленген катализаторлардың мұнай-химия 
және отын өндірісі саласында қолдануға перспективалы екенін айқындайды.
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