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В последнее десятилетие высокоэнтропийные материалы находят все более широкое применение в термокатализе благодаря большому разнообразию поверхностных атомных конфигураций, способствующих формированию множества каталитически активных центров. [1] Тем не менее, вопрос о влиянии материала подложки на свойства таких катализаторов остается малоизученным. Настоящая работа посвящена исследованию каталитической эффективности высокоэнтропийных оксидов (ВЭО) состава (CrMnFeCoNi)3O4 в реакции гидрирования диоксида углерода как отдельных, так и нанесенных на подложки. Для выяснения влияния носителя на каталитические свойства ВЭО были использованы диоксид титана (TiO2), хорошо зарекомендовавшая себя каталитическая подложка, и гексагональный нитрид бора (h-BN), перспективный материал подложки.
Синтез наночастиц ВЭО проводился золь-гель методом с последующим прокаливанием на воздухе при 600 °C. Нанесение ВЭО на подложки осуществлялось путем ультразвукового воздействия материала носителя с готовыми наночастицами активной фазы в воде с последующей фильтрацией и сушкой на воздухе. Перед каталитическими испытаниями проводилась активация образцов ВЭО, ВЭО/BN и ВЭО/TiO2 при атмосферном давлении в потоке H2 при различных температурах (400, 500 и 600 °C) в течение 4 часов. Для реакции гидрирования CO2 были выбраны следующие условия: давление 20 МПа, диапазон температур 200–380 °C и соотношение CO2:H2 = 1:2.
Результаты показали, что наибольшая конверсия CO2 для образцов ВЭО и ВЭО/TiO2 была достигнута при температуре активации 500 °C, составив 46 % и 42 % соответственно, тогда как ВЭО/BN достиг максимальной конверсии 20 % при 600 °C. Испытания на каталитическую стабильность после предварительной активации при 500°C проводились в течение 48 часов при 320 °C. Образец чистого ВЭО продемонстрировал высокую стабильность и каталитическую эффективность на протяжении всего эксперимента, при этом основным продуктом был метан. Катализатор ВЭО/TiO2 показал высокую активность в начале эксперимента, но его конверсия быстро снизилась до 6 % к 26-му часу. Селективность продуктов для образца на основе TiO2 была аналогична селективности чистого ВЭО в первой половине эксперимента, но далее показала увеличение выхода CO. Катализатор ВЭО/BN показал низкую активность в течение первых 24 часов, после чего конверсия CO резко возросла до 15 % к концу эксперимента, что сопровождалось резким изменением распределения продуктов: от преобладающего образования CO в первой половине тестирования к преимущественно образованию метана во второй.
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