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Эзжеленко Д.И.
Московский Государственный Университет имени М.В. Ломоносова, химический факультет, Москва, Россия
E-mail: ezzgelenko_darya@mail.ru
Эффект синергизма проявляется в росте каталитической активности композиций M1–M2 в сравнении с суммой активностей M1 и M2. В ряде случаев скорость химической реакции на M1–M2 композициях в 10000-100000 раз превышает скорость реакции на традиционных катализаторах, что делает синергетические композиты привлекательными для разработки новых каталитических технологий. Известно, что каталитическая эффективность синергетических композитов определяется структурной организацией их активных фаз, которая в свою очередь напрямую зависит от условий синтеза.

В настоящей работе с помощью методов ионного обмена и пропитки получены композиты состава Pd/Al2O3, Pd-Cu/Al2O3, Cu/Al2O3 с концентрацией Pd и Cu, равной 0.1 и 0.12 вес.%, соответственно. Влияние температуры восстановления на активность и селективность Pd-Cu композитов изучено в прямой конверсии этанола в продукты с высокой добавочной стоимостью: бутанол-1, гексанол-1 и октанол-1.
В присутствии Pd-Cu композита, восстановленного при 423 K, этанол интенсивно превращается в целевые альфа-спирты. Конверсия этанола составляет 60%, суммарная селективность составляет 93% (Табл. 1). На Pd-Cu композитах, восстановленных при температурах отличных от 423 K, и на монометаллических катализаторах выход продуктов существенно ниже. С помощью ПЭМ, ЭДА и FFT анализа установлено, что в Pd-Cu композитах, формируются частицы из сплава Pd50Cu50, отсутствующие в монометаллических катализаторах. Концентрация частиц сплава в Pd-Cu композитах экстремально зависит от температуры восстановления катализаторов (T). Рост T до 423 K приводит к восстановлению нанесенных прекурсоров металлов, с последующим формированием частиц сплава. Дальнейшее увеличение T с 423 до 623 K, напротив, приводит к снижению содержания частиц сплава в Pd-Cu катализаторе. Этот процесс обусловлен сегрегацией металлов интенсивно протекающей при высокой температуре. При этом наблюдается снижение конверсии и селективности Pd-Cu катализаторов.
На основании проведённого исследования можно сделать вывод о том, что одним из ключевых факторов, определяющих активность Pd-Cu композитов в катализе, является формирование на их поверхности кластеров из сплава палладия и меди. Максимальная концентрация частиц сплава достигается при оптимальной температуре восстановления Pd-Cu катализатора, равной 423 K.
Таблица 1. Температура восстановительной обработки катализаторов (T), средний диаметр частиц D(M), относительная концентрация частиц сплава [Pd50Cu50], активность и селективность катализаторов в прямой конверсии этанола в альфа-спирты при 548 K.
	Катализатор
	T,    K
	D(M), нм
	[Pd50Cu50], %
	Конверсия этанола, %
	Селективность, %

	
	
	
	
	
	Бутанол
	Гексанол
	Октанол

	Pd-Cu
	323
	5
	25
	30
	46
	12
	2

	Pd-Cu
	423
	6
	95
	60
	66
	22
	5

	Pd-Cu
	523
	10
	46
	41
	71
	19
	4

	Pd-Cu
	623
	18
	12
	25
	0.2
	0.1
	0

	Pd
	423
	8
	0
	24
	0.1
	0
	0

	Cu
	423
	4
	0
	12
	0.2
	0
	0
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