Диоксид рутения, нанесенный на цеолиты, как катализатор гидрирования левулиновой кислоты
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В последние года ученые все больше внимания уделяют поиску новых и экологически чистых способов производства топлива в целях снижения мировой зависимости от ископаемого ресурсов. Наиболее перспективным источником углерода представляется лигноцеллюлоза, позволяющая получать в процессе переработки множество химических соединений. Левулиновая кислота (ЛК), получаемая путем гидролиза лигноцеллюлозы, является важным сырьем для производства таких соединений, как этиллевулинаты, гамма-валеролактон (ГВЛ), 1,4-пентандиол, производные метилтетрагидрофурана, сложные эфиры валериановой кислоты и т. д. [1-3]. Важным процессом является преобразование ЛК в ГВЛ – вещество, используемое в качестве топливной добавки, «зеленого» растворителя, а также как сырье для получения полимеров [4]. Гидрирование ЛК до ГВЛ может осуществляться в жидкой или паровой фазе с использованием гетерогенных или гомогенных катализаторов [5].
В рамках данного исследования методом пропитки по влагоемкости были синтезированы каталитические системы на основе цеолитов: 3%Ru/НZSM-5 с кремнеземным модулем (к.м. 23 и 40), 3%Ru/H-β (к.м. 25), 3%Ru/H-Υ (к.м. 30), 3%Ru/H-Mordenite (к.м. 20). Каталитические свойства синтезированных систем изучались на примере реакции гидрирования ЛК до ГВЛ в стальном реакторе ParrSeries 5000 Multiple Reactor System автоклавного типа в водной среде. В ходе исследования для 3%Ru/НZSM-5 (к.м. 40) были подобраны оптимальные условия (100°С, 1 МПа, скорость перемешивания 1000 об./мин), позволяющие достичь 98% конверсии ЛК за время реакции 60 мин. При тестировании серии цеолитных катализаторов с близкими значениями к.м. (порядка 20) в указанных оптимальных условиях наибольшее значение конверсии ЛК было получено с применением 3%Ru/H-Mordenite (75.7%) и 3%Ru/НZSM-5 (68.7%). Выход ГВЛ для остальных каталитических систем не превысил 50%. Было показано, что на скорость превращения ЛК оказывает влияние множество факторов: структура цеолита, площадь поверхности катализатора, характер распределения активной фазы (диоксида рутения) и концентрация кислотных центров различных типов.
Работа выполнена при финансовой поддержке Российского фонда фундаментальных исследований (грант № 18-58-80008).
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