Влияние добавок Mo на активность, стабильность и физико-химические свойства NiCu катализаторов гидрооблагораживания бионефти
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В связи с постепенным истощением ископаемых ресурсов перед человечеством стоит вопрос перехода на альтернативные источники энергии. Одним из них является растительная биомасса. Среди способов переработки биомассы стоит выделить быстрый пиролиз, позволяющий получать высокие выходы жидкого продукта, называемого бионефтью (БН). БН обладает более высокой энергетической плотностью, чем исходная древесина. Однако БН имеет ряд недостатков, таких как высокая вязкость, повышенная кислотность (рН ̴ 2-3) и химическая нестабильность. Все эти свойства БН обусловлены тем, что она представляет собой сложную смесь кислородсодержащих соединений различной природы [2]. Поэтому необходимо предварительное улучшение эксплуатационных характеристик БН путем каталитического гидрооблагораживания. Было показано, что биметаллические NiCu системы проявляют высокую активность в указанном процессе. Однако NiCu катализаторы имеют и недостатки – прежде всего это низкая стабильность в условиях кислой реакционной среды. Для её повышения было предложено модифицирование NiCu систем Mo, что позволило значительно повысить их коррозионную стойкость [1]. Однако для данных систем на основе Ni до сих пор не было определено оптимальное содержание Mo с точки зрения активности и стабильности получаемых катализаторов.
***

На первом этапе работы золь-гель методом была приготовлена серия NiCuMo/SiO2 катализаторов с различным содержанием Mo. Исследование коррозионной стойкости образцов путем обработки уксусной кислотой в жестких условиях показало, что при увеличении содержания Mo удается добиться значительной стабилизации катализаторов: для наиболее стабильного образца потеря массы составила 1,8%, по сравнению с 30,9% для немодифицированной системы. Исследование катализаторов в гидрооблагораживании модельного соединения БН гваякола показало, что с ростом содержания Mo изменяется селективность образования продуктов, в частности увеличивается селективность образования целевого продукта циклогексана. Согласно исследованию катализаторов набором физико-химических методов (ТПВ, хемосорбция СО, физическая адсорбция N2, РСФА, РФА, РФЭС, ПЭМВР) данные наблюдения могут быть объяснены наличием электронных эффектов между Mo0 и Ni0, а также наличием на поверхности катализаторов координационно ненасыщенных центров Mox+ (x = 4, 5), облегчающих активацию O-содержащих соединений.
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