Катализаторы на основе модифицированных нанотрубок галлуазита для гидродеоксгенации модельных соединений лигнин-целлюлозной бионефти
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В последнее время во многих странах возрастает интерес к производству биотоплива путем пиролиза биомассы. Однако прямое использование бионефти в качестве топлива лимитируется высоким содержанием кислорода [1]. Следовательно, бионефть нуждается в предварительном гидрооблагораживании (гидродеоксигенации). В качестве перспективных катализаторов гидродеоксигенации выступают благородные металлы, в частности Ru, нанесенный на природные мезопористые алюмосиликатные нанотрубки (галлуазит, ГНТ). Их уникальное строение дает возможность направленно модифицировать внутреннюю/внешнюю поверхности. Кроме того, высокая термическая стабильность, механическая прочность и низкая стоимость ГНТ обуславливает их широкое изучение в качестве носителей катализаторов. 
В работе было синтезировано два катализатора на основе нанотрубок галлузита c содержанием активного металла – 2% масс. Первый – Ru-содержащий катализатор (Ru/ГНТ). Второй – рутениевый катализатор на основе ГНТ, обработанных 2 М раствором серной кислоты (Ru/ГНТ-М). Активность синтезированных катализаторов в гидродеоксигенации модельного сырья (гваякола) исследовали в диапазоне температур 120-180оС в автоклавах при давлении H2 3.0 МПа. 
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Рис.1. Кинетика гидродеоксигенации гваякола на катализаторах Ru/ГНТ (а) и Ru/ГНТ-М (б) 
Установлено, что образцы катализаторов Ru/ГНТ и Ru/ГНТ-М проявляют высокую удельную активность (TOF 646 ч-1 и 218 ч-1 соответственно). В случае катализатора Ru/ГНТ процесс протекает по маршруту прямого гидрирования с сохранением гидрокси-фрагмента у продуктов реакции (селективность по циклогекснолу 98%). Количественная конверсия (100%) достигается во всем диапазоне температур при использовании катализатора Ru/ГНТ-М. При этом повышенная кислотность модифициронного галлуазита увеличивает долю продуктов деметоксилирования и дегидратации. Селективность по циклогексану составила 12%, по толуолу – 33%.
Работа выполнена при финансовой поддержке Минобрнауки России в рамках государственного задания в сфере научной деятельности, номер темы FSZE-2020-0007 (0768-2020-0007).
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