Одноатомный катализатор Fe1/h-BN на основе фталоцианина железа для гидрирования CO2
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Проблемы глобального потепления и истощения ископаемых источников энергии требуют разработки эффективных технологий хранения и транспортировки энергии [1, 2]. Одной из перспективных технологий является использование углеводородов в качестве накопителей энергии, полученных в результате каталитического восстановления диоксида углерода с использованием высокоэффективных катализаторов. Линейные, разветвленные и ароматические углеводороды могут быть синтезированы в ходе реакции гидрирования CO2. Гетерогенные катализаторы на основе наночастиц переходных металлов (например, рутения, никеля и кобальта) размером до 2 нм, расположенных на термически и химически стабильном носителе с большой удельной поверхностью, чаще всего изучались в этой реакции.
В данной работе были получены одноатомные катализаторы Fe1/h-BN путем термической обработки наночастиц h-BN, покрытых фталоцианином Fe (FePc/h-BN). Фталоцианин железа (FePc) наносили на поверхность h-BN методом адсорбции FePcCl из раствора ДМФ. Процесс осаждения FePc был оптимизирован таким образом, чтобы избежать образования наночастиц. Полученные результаты свидетельствуют о том, что FePc относительно стабилен при нагревании в атмосфере водорода, не разрушается при адсорбции, десорбции и обработке ультразвуком, кристаллические наночастицы не образуются при адсорбции FePcCl и, согласно анализу Ленгмюра, FePc покрывает 44 % поверхности, образуя химические связи (FePc-BN, FePc-BNO и FePc-BO) с h-BN.

Катализаторы Fe1-ox/h-BN, в которых Fe1 связан с BO и BNO, были успешно получены термоиндуцированной окислительной обработкой органического комплекса FePc при 350 °C. Дальнейшая восстановительная термообработка (Fe1-red/h-BN) приводит к образованию наночастиц на основе Fe и слабосвязанного Fe1. Каталитическая активность Fe1-ox/h-BN в реакции гидрирования CO2 выше, чем у материала Fe1-red/h-BN, при этом основным продуктом является CO, а катализатор Fe1-red/h-BN показывает более высокую селективность по углеводородам. Это объясняется уменьшением числа центров активации СО2, появлением центров активации Н2 и возможным образованием карбидов Хэгга при катализе.
Полученные результаты открывают новые возможности для использования металлического фталоцианина в качестве предшественника дешевых, воспроизводимых и эффективных одноатомных катализаторов гидрирования CO2.
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