Иммобилизованные наночастицы палладия для селективного гидрирования алкинов
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Селективное гидрирование ацетиленовых углеводородов является одним из важнейших процессов в современной нефтехимической промышленности [1]. Данные соединения, образующиеся в качестве побочных продуктов в процессах пиролиза и дегидрирования отравляют катализаторы полимеризации, а также подвергаются быстрому окислению и полимеризации, что значительно снижает качество исходного сырья. Отделение их от основной фракции моноенов, получаемых дегидрированием алканов (этилбензол, парафины, этан), является экономически нецелесообразным ввиду низкого содержания в исходной смеси [2]. В этой связи важной и актуальной задачей является синтез высокоактивных и селективных катализаторов гидрирования, которые позволяли бы удалять ацетилены из основной фракции без значительного увеличения содержания алканов. 
Мезопористые фенолформальдегидные полимеры являются привлекательными носителями, сочетающими в себе качества как неорганических мезопористых материалов и гидрофобных органических носителей [3]. Ранее было показано, что Pd наночастицы, нанесенные на мезопористые фенолформальдегидные полимеры, являются активными в гидрировании алкинов и диенов [4]. Однако в полученных катализаторах наночастицы распределены неравномерно, а распределение частиц по размерам относительно широко, что связано с неравномерным закреплением ионов металла внутри пор носителя. 

Модификация поверхности носителя функциональными группами позволяет иммобилизовать ионы металла, стабилизировать наночастицы и обеспечить их регулярное включение внутрь порового пространства [5]. Помимо этого, указанные группы могут выступать в качестве модификаторов поверхности наночастиц переходных металлов и влиять на активность и селективность катализатора [6].

Разработан высокоселективный катализатор гидрирования алкинов на основе наночастиц Pd, иммобилизованных в дендример-модифицированном мезопористом фенолформальдегидном полимере. Каталитические характеристики были оценены в гидрировании 1-октина, 4-октина и 1-гексина. Были достигнуты высокие селективности по алкенам (до 99 %). Более того, в случае интернального 4-октина высокая селективность по октенам (не ниже 98 %) сохранялась до полной конверсии. Также MPF-PPI-G3-Pd может быть использован в течение не менее шести раз без потери активности и дополнительной регенерации.
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