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[bookmark: _gjdgxs][bookmark: _30j0zll]В условиях глобального изменения климата и истощения запасов ископаемого топлива переход к возобновляемой энергетике и «зеленой» химии становится неизбежным. Ключевую роль в этом переходе играет синтез-газ (смесь H₂ и CO) - важнейший экологически чистый энергоноситель и базовый полупродукт для синтеза широкого спектра химических соединений. Эффективным методом получения синтез-газа из возобновляемых источников является углекислотная конверсия спиртов на никельсодержащих катализаторах.
Однако наночастицы никеля подвержены дезактивации из-за зауглероживания и спекания, что препятствует их активному внедрению в промышленность [1]. Ранее было показано, что стабильность таких катализаторов существенно зависит от природы подаваемого спирта [2, 3]. При этом сравнительный анализ факторов, определяющих протекание углекислотной конверсии этанола (УКЭ) и глицерина (УКГ), до сих пор не проводился.
В данной работе изучено влияние отношения Al/Zr на стабильность катализаторов Ni/Al2O3-(Zr+Ce)O2 в процессах УКЭ и УКГ. Синтез носителей проводили методом соосаждения водным раствором аммиака. Полученный осадок, содержащий заданные количества Al, Zr и Ce, сушили при 180 °C и пропитывали раствором Ni(NO3)2 в течение 100 часов. Образцы прокаливали при 950 °C в течение 2 ч (скорость нагрева 15 °C/мин) и восстанавливали в потоке 5% H2/Ar при 900 °C (10 °C/мин). Таким образом была приготовлена серия катализаторов 10 мас. % Ni / xAl2O3-(100-x)(Zr+Ce)O2, где x = 20, 50 и 75. Полученные катализаторы обозначены как Ni/xACZ.
Каталитические испытания в реакциях углекислотного риформинга проводили в условиях, оптимальных для стабильного протекания каждой из реакций. Процесс УКЭ проводили при температуре 650 °C и мольном соотношении CO₂:Этанол = 1,8:1 в течение 7 часов. Испытания в реакции УКГ проводили при 700 °C и соотношении CO2:Глицерин = 1:1 также в течение 7 часов.
Комплексное исследование катализаторов методами РФА, ФМР, H2-ТПВ и ТГА показало, что природа спирта кардинально меняет требования к физико-химическим характеристикам системы. Установлено, что для процесса УКЭ определяющим фактором стабильности является размер частиц никеля и сила их взаимодействия с носителем. Напротив, для реакции УКГ ключевым фактором становится подвижность частиц металла, позволяющая им избегать капсулирования образующимися углеродными отложениями. Показано, что наиболее стабильным катализатором в реакции УКЭ является образец Ni/50ACZ, обладающий оптимальным размером частиц никеля и сбалансированным взаимодействием металл-носитель, тогда как наибольшую устойчивость к дезактивации в реакции УКГ продемонстрировал образец Ni/20ACZ с наименьшим взаимодействием активного компонента с носителем.
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