Катализ конверсии этанола в бутанол на Au/Al2O3, Fe/Al2O3 и Au-Fe/Al2O3 композитах
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Методами ПЭМ, СЭМ, ЭДА и РФЭС изучены новые композиты Au/Al2O3, Au-Fe/Al2O3, Fe/Al2O3 с концентрацией Au и Fe, равной 0.2 и 0.1 вес.%. Активность композитов изучена в превращении этанола в бутанол-1 (A1) и диэтиловый эфир (A2), который является основным побочным продуктом. Результаты приведены в Табл.1. Для Fe/Al2O3 A1 << A2, что указывает на преимущественное протекание побочной реакции: 2EtOH → (Et)2O + H2O. Эти данные объяснимы структурой Fe/Al2O3, которая состоит из 4-нм частиц (Fe3O4)m на Al2O3. Оба этих компонента содержат кислые центры, на которых протекает катализ дегидратации этанола. Отсутствие в Fe/Al2O3 металлических центров, приводит к низкой скорости дегидрирования спирта в ацетальдегид, который является интермедиатом реакции 2EtOH → BuOH + H2O. Для образца Au/Al2O3, который содержит как кислые центры Al+3, так и 10-нм частицы (Au)n, открыты оба канала превращения этанола, поэтому скорости прямого и побочного процесса сопоставимы. Взаимодействие Au и Fe в Au-Fe/Al2O3 приводит к образованию кластеров из 3-4 нм (Au)n и (Fe3O4)m. В таких системах концентрация металлических центров возрастает. Более того становится возможной координация этанола на новых кислых центрах (Au+), сформированных за счет переноса электронов из (Au)n на (Fe3O4)m. В результате катализа на новой паре (Au)0-Au+ направление реакции резко смещается в сторону образования бутанола.
Таблица 1. Структура и активность Au-, Fe-, и Au-Fe-катализаторов. D – размер частиц в нм,  – конверсия этанола в %, S(BuOH) и S(Et2O) – селективности по бутанолу и эфиру в %, A1 и A2 – активности катализаторов в целевом и побочном процессах в моль×г-1×ч-1. Условия тестирования катализаторов стандартные: 275 ○С, 5 ч, 25 мл C2H5OH, 5 г катализатора.
	Поверхность катализатора
	D
	
	S(BuOH)
	S(Et2O)
	A1×104
	A2×104

	(Au)n-Au+-(Fe3O4)m/Al2O3
	3 (4)
	28.5
	69.7
	10
	34.1
	4.9

	(Au)n-Au0/Al2O3
	10
	30
	15.9
	8.1
	8.2
	4.2

	(Fe3O4)m/Al2O3
	4
	4.2
	0.8
	86
	0.1
	6.2
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