Одностадийный синтез 1,1-диэтоксиэтана из этанола на медных катализаторах
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За последние годы значительно вырос интерес к возобновляемым ресурсам, особенно в связи с изменением энергетической безопасности и климата. Этанол является возобновляемым источником энергии и может превращаться в высокоэффективные химические вещества  такие как, ацетальдегид, этилацетат, этиленоксид, 1-бутанол, изобутен  и 1,1-диэтоксиэтан  в зависимости от структуры катализаторов и от условий реакции [1]. Наиболее важным промежуточным соединением при конверсии этанола  является 1,1-Диэтоксиэтан (ДЭЭ).  Он используется в качестве  присадок к  дизельному топливу [2-3], а также является важным исходным химическим веществом для парфюмерной промышленности и синтеза полиацетальных смол [4]. В частности ДЭЭ получают промышленным способом с помощью гомогенного каталитического процесса при взаимодействии ацетальдегида с этанолом, используя сильные минеральные кислоты в качестве катализаторов. Однако этот процесс сталкивается с экологическими и экономическими недостатками с прямым использованием ацетальдегида, так как ацетальдегид является токсичным при долгосрочном хранении, который может в дальнейшем легко превращаться в паральдегид. Чтобы избежать прямого использования ацетальдегида в качестве исходного материала и повысить эффективность синтеза ДЭЭ, последние усилия были посвящены одностадийному окислению этанола в ДЭЭ, включающему окислительное дегидрирование этанола в ацетальдегид и его последующее ацетализация этанолом. Возможность синтеза диэтоксиэтана на основе возобновляемого сырья – этанола, обладающего широкими ресурсами, обусловливает актуальность данного направления. 
В данной работе исследовано превращение этанола на низкопроцентных медьсодержащих катализаторах, при температурах 300 и 350оС. Катализаторы на основе оксида меди были приготовлены методом капиллярной пропитки носителей по влагоемкости раствором азотнокислой меди (Cu(NO3)2•5H2O). В качестве носителей активной фазы исследованы -γ-Al2O3, SiO2 и HZSM-5. Показано, что основным направлением конверсии этанола на низкопроцентных медьсодержащих катализаторах является его дегидрирование и последующее превращение образующихся продуктов в 1,1-диэтоксиэтан. Среди изученных катализаторов (1 мас.% CuO/Al2O3, 1 мас.% CuO/ SiO2 и 1 мас.% CuO/ HZSM-5) наиболее активным в получении 1,1-диэтоксиэтана оказался 1 мас.% CuO/Al2O3. По активности в превращении этанола до ДЭЭ катализаторы можно расположить в следующей последовательности: 1 мас.% CuO/Al2O3 (Выход ДЭЭ=21 %)> 1 мас.% CuO/ HZSM-5 (Выход ДЭЭ=8.2 %)>1 мас.% CuO/ SiO2 (1.1 %). Из полученных результатов следует, что активность медного катализатора в превращении этанола до ДЭЭ зависит от природы носителя. 
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