Нанесенные на смешанные оксиды церия-циркония катализаторы реакции паровой конверсии СО                                                                                                Захарова И.В.1,2                                                                                                                                                                                   Студент, 1 курс магистратуры                                                                                       1Новосибирский национальный исследовательский государственный университет, Новосибирск, Россия                                                                                                                          2Институт катализа им. Г. К. Борескова СО РАН, Новосибирск, Россия                                                                                      E-mail: i.zakharova2@g.nsu.ru        
Реакция паровой конверсии CO (ПК СО, WGSR) является ключевым процессом в технологии получения и очистки водорода. Традиционные промышленные Cu-содержащие катализаторы активны в низкотемпературной области, при этом чувствительны к условиям восстановления и пирофорны в активированном состоянии. Системы на основе платины демонстрируют высокую активность, однако в их присутствии может иметь место побочная реакция метанирования оксидов углерода. Перспективным подходом является переход к биметаллическим Pt-содержащим катализаторам, что может положительно влиять на активность и селективность [1,2].
Целью данной работы являлось установление влияния способа приготовления и состава биметаллических Pt-содержащих катализаторов, нанесенных на смешанные оксиды церия-циркония (Ce0.75Zr0.25O2, CZ), на их структуру и каталитические свойства в реакции паровой конверсии CO.
Катализаторы были приготовлены методом гальванического замещения с использованием предварительно восстановленных металлических прекурсоров (Cu/CZ, Fe/CZ) и раствора H2[PtCl6]. В качестве носителя использован смешанный оксид Ce0.75Zr0.25O2. Диоксид церия СеО2 и его допированные формы характеризуются склонностью к образованию кислородных вакансий в восстановительных условиях, что важно для формирования активных в ПК СО центров [3]. Исследование образцов проводилось комплексом физико-химических методов: порошковая дифракция, рентгенографический метод распределения атомных пар и просвечивающая электронная микроскопия высокого разрешения с элементным картированием. Каталитические свойства в реакции ПК СО исследовали в проточном реакторе при атмосферном давлении в диапазоне температур 200–350 °C с использованием смеси, моделирующей состав синтез-газа (10% CO, 15% CO2, 45% H2, 30% H2O).
Данные физико-химических методов подтвердили формирование биметаллических частиц на поверхности катализаторов. В результате исследования свойств образцов в ПК СО было обнаружено, что промотирование платины железом позволяет подавить побочную реакцию метанирования CO и CO2 во всем выбранном диапазоне температур, в отличие от монометаллического аналога 1 масс.% Pt/CZ. Наибольшую активность среди биметаллических образцов проявил катализатор 1 масc.% Pt-2 масc.% Fe/CZ: в его присутствии максимальная конверсия CO составляла 56% при 350 °С, что, однако, ниже по сравнению с 1 масс.% Pt/CZ (72% при той же температуре). Падение активности катализатора в результате его модификации железом может быть связано с относительно низкой дисперсностью Pt-Fe частиц. Катализаторы Pt-Cu/CZ показали более низкую активность (максимальная конверсия СО – 18 % при 350 °С) по сравнению с Pt-Fe системами, что может быть связано с меньшей устойчивостью к спеканию в реакционных условиях. 
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