Редиспергирование гетерогенных Ru катализаторов для гидродеоксигенации соединений бионефти
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Разработка высокоактивных и стабильных гетерогенных катализаторов имеет первостепенное значение для создания эффективных и экологичных промышленных процессов [1–3]. Несмотря на значительный прогресс в области наноструктурированных катализаторов для переработки биомассы, создание простых методов синтеза высокоактивных катализаторов, обеспечивающих точный контроль над активностью в реакции гидродеоксигенации, стабильностью и процессом реактивации с удовлетворительными характеристиками, остается сложной задачей. В данной работе представлен простой метод введения рутения в различные пористые носители (Al-SBA-15, MCM-22, нанослои цеолита MFI-типа) с использованием механохимии. Протокол синтеза включает механохимическую активацию Ru3(CO)12 с пористым носителем с последующей ступенчатой термообработкой в вакууме, что приводит к формированию высокодисперсных стабилизированных центров рутения в пористой архитектуре. Частичное удаление СО групп из Ru3(CO)12 облегчает закрепление образующихся частиц Ru(CO)2 на поверхности носителя, создавая активные центры с более высокой каталитической активностью по сравнению с центрами, полученными традиционными методами пропитки. Было обнаружено, что разработанный процесс редиспергирования в среде синтез-газа легко превращает наночастицы рутения обратно в высокоактивные частицы Ru(CO)2. Данный протокол реактивации демонстрирует широкую применимость к рутениевым гетерогенным катализаторам, независимо от метода их синтеза. Редиспергированные катализаторы проявляют повышенную активность в реакции гидродеоксигенации по сравнению с исходными рутениевыми каталитическими системами. Исследования методом in situ ИК спектроскопии и in situ XAS выявили образование рутениевых центров в процессе гидрирования компонентов бионефти, продемонстрировав переход от частиц Ru(CO)2 к субнанометрическим агрегатам и скоплениям наночастиц [4].
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