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A lignocelluloz mint szén- ¢s energiaforras

Napjaink szén- és energiaforrasai

Vizenergia 66 %

Kéolaj 34 %

Szélenergia 18 %

Geotermikus és|

Napenergia 7 %

Az energiaforrdsok megoszlasa
(BP Statistical Review of World Energy)
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Gvajakol atalakitasabol eloallitott termékek
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Gyogyszerek, kozmetikumok Gumi, mianyag
» A gvajakolbdl eldallitott termékek helyettesithetik a fosszilis eredetii anyagokat
Gy. Novodarszki et al., Molecules (2023), biralat alatt



A gvajakol hidrodezoxigénezésének reakcioutjai

C-0 kotések

DME: Demetilezés; DHO: Dehidroxilezés; AL
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» a GUA atalakitasa értéknovelt vegyi anyagokka
> a termékképzodés utvonalainak tisztazasa
\> a HDO katalizatorok optimalizalasa
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Gy. Novodarszki et al., Molecules (2023), biralat alatt; ChemCatChem 4 (2012) 64; ACS Catal. 3 (2013) 1774; App. Cat. A 512 (2016) 93; App. Cat. B 270 (2020) 118890



Alkalmazott katalizatorok és eloallitasuk

Katalizator Prekurzor Hordozoé (gyarto)
Ni/SiO, CAB-O-SIL EH-5 (Cabot Corporation)
Ni/ALO, Ni(NO,), 6H,0 Y—Al,O; (Alfa Aesar)
Ni/HBETA Valfor Cp; Si/Al=12,5 (PQ Corporation)

» Impregnalas: fémso oldat

> Kalcinalas: 450°C,4h —— NiIO

» In situ redukcié: 450 °C,2h, H, —— Ni°

"

» A katalitikus méréseket folyamatos, ataramlasos csoreaktorban végeztem olddszer jelenléte nélkiil



Katalizatorok szerkezete és redukalhatosaga

| Réntgendiffrakcié(XRD) | [ Hoémérséklet programozott redukcio (H,-TPR) ]
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» SI0, és HBETA zeolit hordozon lathatok a NiO » Aredukci6 mértéke 450 °C-on:
diffrakciés vonalali - Ni/SIO, ~90 %
» Al,O; az egyetlen kimutathatd fazis a Ni/Al,O, - Ni/AlLO; ~45%
katalizatoron (NiO krisztallitok nagy diszperzitasa) - NiI/HBETA ~ 68 %

Gy. Novodarszki et al., Microporous and Mesoporous Materials 360 (2023) 112732; A. Vikar, H.E. Solt, Gy. Novodarszki et al., Journal of Catalysis 404 (2021) 67



Adszorbealt piridin FT-IR spektruma

L L
N —
: -l
B
N 0.1
3 | 2
= )
S | oA\ sen
S -Beta U
2 \
q— ~ _ 144 oo _ 4 ® _
< 3T«  NyH-Beta ~ S er0s Bronsted- és Lewis-sav
Y-A1203 J7¢ .
— - er0s Lewis-sav
VY=ALU;
o0 0 N O
83 I3

Nisio, TR _
Si0, - gyenge Lewis-sav
1650 1600 1550 1500 1450 1400

Hullaimszam, cm™!

» 1446/1597 cm! : a szilanolcsoporthoz H-ko6téssel koordinalodo piridin
» 1450/1608 cm™ : Lewis-sav (L) helyein koordinalédott piridin
» 1545/1637 cm : a Bronsted-sav (B) helyeken képz6d6 piridinium ion

Gy. Novodarszki et al., Catalysis Today 336 (2019) 50; Gy. Novodarszki et al., Reaction Kinetics, Mechanisms and Catalysis 126 (2019) 795



Katalizatorok jellemzése: Osszefoglalas

Hordozok Fémtartalom? SSAP Redukcio Fém(oxid) részecskék Savassag®
és wt% m?/g fokac atlagos mérete?
katalizatorok %
SiO, - 385 - - -
Ni/SiO, 5,6 252 90 11 (17) Ju—
Al, O, - 196 - - L,
Ni/Al,O, 5,2 190 4,5 <5 (<5) L,
HBETA - 582 - - L./B,
Ni/HBETA 51 579 68 L./B,

8|CP-MS modszerrel hataroztam meg;

bPBET moddszerrel hataroztam meg;

°A redukcio fokat 450 °C-on hataroztam meg a H,-TPR gorbékbdl;

4450 °C-on redukalt mintak rontgendiffraktogramjabol hataroztam meg;

¢A Bronsted- (B) és Lewis- (L) sav centrumok erdsségét és megkiilonboztetését Fourier transzformacios infravords spektroszkopiai (FT-IR) vizsgalattal
végeztem (L.~ gyenge Lewis-sav helyek; L- ers Lewis-sav helyek; B,- er6s Bronsted-sav helyek)



Katalizatorok jellemzése: Osszefoglalas
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A hordozok aktivitasa
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» SI0, hordoz6 inaktiv a GUA atalakitasaban
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Aktivitas és stabilitas
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» NI/SIO, és Ni/Al,O5 katalizatorok aktivitasa és szelektivitdsa nem valtozik a kisérleti id6vel
» Oxigénmentes vegyiiletek keletkeznek 300 °C-on
» Ni/HBETAkatalizator dezaktivalodik



GUA konverzio, %; Termékek, mol%
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» Ni/SiO, és Ni/Al,O4 katalizatorokon 225 °C-on ciklohexanolok voltak a f6 termékek
» Homérséklet emelésével a benzolok hozama né
» Ni/HBETAKatalizatoron FEN szarmazékok mennyisége no a homérséklet emelésével
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Osszefoglalas

» A GUA demetilezése Al,O, és HBETA zeolit hordozonkon katekol képzédéséhez vezet

» A savas centrumok mennyisége és fajtaja nagy mennyiségben befolyasolja az aktivitast és szelektivitast
» NI/SIO, és NI/ALO, (L, és L, centrumok) katalizatorokon oxigénmentes vegyiiletek képzddnek

» Alacsonyabb hémérsékleten ciklohexanol, mig 300 °C felett benzol szarmazékok keletkeztek

» NI/HBETA (L, és B, centrumok) katalizatoron fenol és katekol szarmazékok keletkeztek

» A zeolit erés Bronsted-sav centrumain a koztitermékek polimerizaciéja dezaktivalodast okoz

» Magasabb homérsékleten (350 °C) nagy szelektivitassal fenol szarmazékok keletkeztek



Koszonom megtisztelo figyelmiiket! H”(l‘

NEMZETI KUTATASI, FEJLESZTESI |
ES INNOVACIOS HIVATAL Uj Nemzeti

Kivaldsdg Program

AZ NKFI ALAPBOL
@ MEGVALOSULO

NEMZETI KUT‘ATA'SI, FEJLESZTESI

£s INNOVACIOS HIVATAL PROJEKT

A vilag eroforrasai elegendéek ahhoz, hogy kielégitsék mindenki sziikségleteit, de nem elegendéek ahhoz, hogy
kielégitsék mindenki mohdsagat.
- Mahatma Gandhi-

Koszonetnyilvanitas

» Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios Hivatal (Magyar-Indiai Alkalmazott Kutatasfejlesztési Egyiittmiikodési Palyazat, Projektszam: 2019-
2.1.13-TET_IN-2020-00043)

> A Kulturalis és Innovaciés Minisztérium UNKP-23-4 kédszamu Uj Nemzeti Kivalésag Programjanak a Nemzeti Kutatasi, Fejlesztési és Innovacios

Alapbdl finanszirozott szakmai tamogatasaval késziilt.

FIUN-IREN

Magyar Kutatdsi Halézat

[\




	1. dia
	2. dia
	3. dia
	4. dia
	5. dia
	6. dia
	7. dia
	8. dia
	9. dia
	10. dia
	11. dia
	12. dia
	13. dia
	14. dia

