Исследование реакции гидрирования СО и СО2 на композитных каталитических системах на основе поливинилового спирта (ПВС)
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Рост экологических и энергетических проблем из-за техногенных выбросов при использовании ископаемых видов топлив (угля, природного газа, нефти) способствовал разработкам альтернативных «зеленых» технологий.
Гидрирование оксидов углерода рассматривается как одна из перспективных стратегий утилизации газов, вызывающих «парниковый эффект», а также повторного использования в качестве углеродных ресурсов и производства химических веществ, таких как углеводороды, метанол и легкие олефины. Ход протекания процесса зависит от выбранного катализатора и условий, поэтому решение основных фундаментальных задач начинается с простейшей реакции – каталитического гидрирования СО и СО2 до метана.
Для данного исследования разработаны стабильные каталитические системы, представляющие собой композитные материалы типа «активная частица – стабилизирующая матрица», а именно никельсодержащие катализаторы, иммобилизованные на поливиниловый спирт (ПВС), позволяющие обеспечить значительную конверсию сырья и выход продуктов реакции.
Метод органических матриц, при котором формируется композитный материал, заключается в восстановлении соли никеля до металлического состояния, являющегося активным в процессах гидрирования COx (x = 1, 2). Образование активной фазы на стадии приготовления композита позволяет проводить каталитические испытания без стадии предварительной активации, что непосредственно дает возможность исключения этой стадии из технологической цепочки эксплуатации катализатора. 
В настоящей работе было изучено влияние термообработки композитного материала на фазовый состав никельсодержащих частиц, кроме того, для каталитических систем была проведена просвечивающая электронная микроскопия (ПЭМ) для определения размера частиц.
Методом рентгенофазового анализа (РФА) обнаружено, что в процессе формирования каталитической системы происходит восстановление никеля до металлического состояния, и размер кристаллитов образующийся фазы составляет 2,5-4 нм. Показано, что с ростом температуры происходит укрупнение наночастиц и восстановление никеля (II) до никель (0) продуктами разложения полимера, что подтверждается данными ПЭМ.
Кроме того, методом ИК-Фурье-спектроскопии зафиксировано формирование полисопряженной структуры в связи с разрушением полимерной матрицы.
Никельсодержащие каталитические системы были сформированы при различных температурах от 250 до 700 °С. Установлено, что наиболее активным для процесса гидрирования монооксида углерода (условия синтеза: мольное соотношение СО/Н2=1/3, объемная скорость подачи газа 5000 ч-1, атм. давление) проявил себя катализатор  Ni/ПВС-500 °С. Достигнуты показатели синтеза, проведенного в реакторе с неподвижным слоем катализатора: конверсия КСО=29 %, выход ВСН4=28 г/м3, селективность SCH4=60 %. Кроме того, мы также обнаружили, что композитный  материал, синтезированный при 500 °С также демонстрирует высокие показатели процесса КСО2=39 %, ВСН4=30 г/м3, SСН4=44 %.
Дальнейшим направлением в исследовании композитных систем можно назвать переход от монометаллических систем к системам более сложного состава – добавление промотирующих добавок разной природы. 
