Каталитическое дегидрирование муравьиной кислоты в присутствии биметаллических ионных пар вида (tBuPXCYP)Pd(OC)M(CO)2L
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Одной из самых серьезных проблем современного общества является поиск чистых источников энергии. В связи с этим особый интерес вызывает водородная энергетика, однако из-за проблем с безопасным хранением газообразного водорода и его низкой энергетической плотности, привлекательной альтернативой является его хранение в химических соединениях. Одним из вариантов является использование муравьиной кислоты в качестве жидкой системы хранения водорода, поскольку она содержит 4,4 % водорода по массе, а плотность составляет 53 г водорода на литр [1]. 
Наибольшую эффективность в процессах дегидрирования демонстрируют бифункциональные катализаторы, в которых основный и кислотный центр находятся или в одной молекуле, или в разных. Известно, что гидриды переходных металлов могут проявлять и свойства кислоты, и свойства основания в зависимости от лигандного окружения [2]. Взаимодействие основного пицетного гидрида палладия (tBuPCP)PdH с кислотным гидридом вольфрама CpW(CO)3H приводит к выделению водорода и образованию бифункционального биметаллического комплекса (tBuPCP)Pd(OC)W(CO)2Cp [3]. Этот комплекс был успешно использован в реакции каталитического дегидрирования амин-боранов (Me2NHBH3, tBuNH2BH) [4].
В данной работе нами было исследовано взаимодействие биметаллических комплексов (tBuPXCYP)Pd(OC)M(CO)2L с муравьиной кислотой в стехиометрических и каталитических условиях методами ИК (νCO) и ЯМР (1H, 31P) спектроскопии. Исследование кинетики дегидрирования HCOOH позволило определить скорость-определяющую стадию процесса и предложить механизм реакции. Каталитическая активность биметаллических комплексов в реакции дегидрирования муравьиной кислоты была изучена волюметрическими методами. Полученные данные позволили выявить влияние строения пинцетного лиганда, атома металла и температуры на скорость реакции.
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Рисунок 1.
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