Синтез и свойства мезопористых катализаторов CuO/CeO2-SiO2 
для гидрирования CO2 в метанол
Васюта Е.А.1, Фёдорова А.А1, Капустин Г.И.2, Кустов А.Л.1, 2, Морозов И.В.1
Студентка, 5 курс специалитета
1МГУ имени М.В. Ломоносова, химический факультет, Москва, Россия 
2Институт органической химии имени Н.Д. Зелинского РАН, Москва, Россия
[bookmark: OLE_LINK3]E-mail: kvasyuta@gmail.com
В связи с антропогенным увеличением концентрации CO₂ в атмосфере становится актуальной разработка эффективных методов его химической утилизации, среди которых перспективным является каталитическое гидрирование CO₂ до метанола. Одним из возможных путей повышения эффективности данного процесса является модифицирование катализаторов гидрирования оксидом церия(IV). Использование CeO₂ в составе носителя позволяет повысить активность катализаторов за счёт образования кислородных вакансий, улучшения дисперсности меди и стабилизации интермедиатов [1]. 
Для формирования мезопористой структуры носителя в данной работе применён темплатный синтез силикагеля с использованием метилированного β‑циклодекстрина (RAMEB), обеспечивающего развитую удельную поверхность. Цель работы заключалась в исследовании влияния состава катализаторов на их структурные характеристики и каталитические свойства в реакции гидрирования CO₂ в метанол.
Синтез проводили модифицированным золь-гель методом. Носители CeO2-SiO2 для образцов CuO/CeO2-SiO2 получали введением нитрата церия(III) на стадии гелеобразования. Массовое соотношение CeO2 и SiO2 составило 1:9; 3:7; 5:5 (данные значения отображены в шифре образцов: CuO/CeO2-SiO2_XX). Массовая доля RAMEB составила 30%. Полученные гели сушили (120 °C, 24 ч), а затем подвергли отжигу (600 °C, 2 ч). На полученные носители наносили водный раствор нитрата меди(II) пропиткой по влагоёмкости ((CuO) = 10%). Катализаторы аналогично носителям подвергли сушке (120 °C, 24 ч) и отжигу (420 °C, 2 ч).
Рентгенограммы всех образцов содержат набор рефлексов, характерных для кристаллической фазы CeO2, степень кристалличности которой закономерно увеличивается с ростом массового содержания CeO2 в образцах. Также на рентгенограммах видны рефлексы, соответствующие оксиду меди(II), однако они имеют малую интенсивность и трудно различимы в виду низкого массового содержания и высокой дисперсности частиц CuO в образцах. Для образца CuO/CeO2-SiO2_19 заметно присутствие гало в районе 20-30°, соответствующее аморфному SiO2.
Полученные катализаторы обладают большими величинами удельной площади поверхности (440‑240 м2/г), которая уменьшается с ростом массового содержания CeO2. Введение церия на стадии гелеобразования формирует системы с полимодальным распределением объёмов пор по размерам и развитой микропористостью.
Образцы исследованы в модельной реакции гидрирования CO2 в метанол. Определена селективность по основным продуктам реакции: CH3OH, CH4, CO, диметиловому эфиру. Наибольшая конверсия CO2 (15,78%) достигается на катализаторе CuO/CeO2-SiO2_37 при температуре 307оС. Селективность катализаторов растёт при увеличении массового содержания оксида церия(IV). Наилучшая производительность по метанолу (0,28 г/гкат*ч при 297оС) достигнута на катализаторе CuO/CeO2-SiO2_55.
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