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近日，中国科学院大连化学物理研究所低碳催化与工程研究部刘中民、魏迎旭团队在甲醇制烯烃
反应积碳失活方面取得新进展，发现笼结构分子筛催化甲醇转化积碳跨笼生长机制。

分子筛催化的石油化工（催化裂化、异构化等）和煤化工（甲醇制烯烃、合成气转化等）等工业
过程在国民经济中具有重要地位，因其酸催化特征，催化剂因积碳而失活是普遍现象。需要对催
化剂不断烧炭再生才能维持其活性，以实现装置的长周期操作。虽然分子筛催化剂积碳失活问题
一直受到广泛重视，但如何使催化剂避免积碳仍然是一项长远的科学挑战。要解决这一难题，需
要对催化剂积碳失活的机理有深入了解。目前，文献对分子筛积碳的认知归纳为分子筛内部简单
的稠环芳烃物种或分子筛外表面生成的石墨化的积碳，难以关联出确切的积碳演变途径。从分子
水平对积碳物种结构进行全谱图解析并跟踪积碳物种的演变对积碳失活和催化剂再生过程具有重
要现实意义。

该项研究中，研究团队结合甲醇转化为烯烃反应，利用高分辨质谱与同位素标记技术相结合的手
段，配合理论计算，成功解析了之前未知的高分子量的复杂积碳分子结构，系统研究了积碳生长
过程中初始积碳基元物种在分子筛笼间的交联生长过程，给出了相对完整的甲醇制烯烃反应积碳
演变路径：SAPO-34分子筛笼内活性烃池物种逐步扩环、稠环化生成3至4个环的积碳前躯体，随
后这些积碳结构基元通过共价键跨笼交联，形成多核、类纳米石墨烯结构的稠环芳烃物种。这类
跨笼交联的稠环芳烃物种严重阻碍反应传质，导致催化剂失活。随后的拓展研究发现，跨笼积碳
失活行为在其他笼结构分子筛催化体系也普遍存在。跨笼积碳失活机制的发现不仅会推动甲醇转
化网络、笼控制原理等甲醇转化反应基础原理的深入研究，也会为高效催化剂的设计和工业失活
催化剂的烧炭再生工艺优化提供理论参考。

上述研究成果发表在《自然-通讯》（Nature
Commun
.）上。该工作得到国家自然科学基金项目、中科院前沿重点课题项目和中科院对外合作重点项
目等的支持。

                                                   1 / 2

https://www.nature.com/articles/s41467-020-14493-9


 

大连化物所发现分子筛催化积碳跨笼生长机制

研究团队单位：大连化学物理研究所 

更多 科学进展 请访问 https://www.iikx.com/news/progress/

本文版权归原作者所有，请勿用于商业用途，爱科学iikx.com转发

Powered by TCPDF (www.tcpdf.org)

                                                   2 / 2

http://www.tcpdf.org

