2-метил-хинолин как перспективный жидкий органический носитель водорода. Исследование термодинамики гидрирования – дегидрирования

Лучкова А.В.

Студент, 1 курс магистратуры

 Самарский государственный технический университет, 

Химико-технологический факультет, Самара, Россия

E-mail: a-luchkova@list.ru
Из-за доступности, относительно не высокой температуры гидрирования и высокой гравиметрической емкости хранения водорода (7,0 %мас.) 2-метилхинолин может рассматриваться как кандидаты для LOHC. Было изучено термодинамическое равновесие реакций гидрирования – дегидрирования, были определены параметры, при которых конверсия 2-метилхинолина в пергидро-2-метилхинолин составляет около 97 %мас (на палладиевом катализаторе достигается при начальном давлении водорода 34 атм и 453 К).

Эксперименты по гидрированию/дегидрированию 2-метилхинолина и пергидро-2-метилхинолина проводили в автоклаве R201 (Корея, сплав Hastelloy C-276) объемом 300 мл. В эксперименте около 2 процентов по массе реагента растворяли в н-гептане. В автоклав загружали известное количество раствора. Перед экспериментом автоклав герметизировали и промывали водородом. Для изменения соотношения реагент:водород из реактора откачивали воздух и создавали давление водорода до выбранного начального давления. Каталитическое гидрирование/дегидрирование 2-метилхинолина и пергидро-2-метилхинолина проводили на катализаторах Pt и Pd, нанесенных на кремнезем, в интервале температур от 423 до 598 К, в интервале давлений от 4,7 до 67,4 атм и молярном соотношении H2:реагент от 0,33 до 19,2. Отбор проб из реактора продолжали до тех пор, пока не переставали наблюдать дальнейшее изменение составов. Достижение истинного химического равновесия происходило в различных сериях испытаний с широким изменением молярного отношения Н2:реагент и количества катализатора в реакционной смеси.
Идентификацию реакционной смеси проводили методом ГХМС на газовом хроматографе Shimadzu GCMS-QP2010 Ultra, оборудованном капиллярной колонкой Zebron ZB-1 100 м × 0,25 мм × 0,50 мкм (100% диметилполисилоксан). Реакционные смеси анализировали методом газовой хроматографии. Использовали капиллярную колонку Zebron ZB-35 30 м × 0,25 мм × 0,25 мкм (35% фенила и 65% диметилполисилоксана). Образцы, взятые из реактора во время уравновешивания, отфильтровывали от катализатора и вводили непосредственно для определения состава реакционной смеси.
На рис.4 дана информация по изменению состава компонентов от времени контакта при 453 К и исходном давлении водорода 34 атм.
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Рис. 4 Изменение состава компонентов от времени контакта при 453 К и исходном давлении водорода 34 атм
