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Abstract:

Obiectivul acestei teze a constat in optimizarea sintezei si a performantelor catalitice ale
materialelor cu Ti 1n reactia de oxidare cu H,O, a mai multor compusi organici. Partea originala
a acestei teze constd in prepararea de oxizi micsti SiO,-TiO, printr-un procedeu sol-gel
nehidrolitic si folosirea acestuia in cataliza reactiilor de sulfoxidare, epoxidare a olefinelor,
precum si a hidrocarburilor aromatice si fenolilor.

Prin varierea parametrilor de sinteza s-au obtinut oxizi micsti cu diferite proprietati de
compozitie si texturd. Cel mai reusit material (volum poros de 2,5cm’/g, suprafati specific de
1215m?/g si mezopori cu diametrul mediu de 8,2nm, dispersie buna a atomilor de Ti in reatea) a
fost obtinut 1n sintezele realizate la 150°C, timp de 6 zile, pentru o concentratie initiala in Ti de
6%.

Pentru a avea elemente de comparatie in reactia de oxidare, am preparat si caracterizat materiale
mezostructurate de tip Ti-MCM-41 si Ti-MCM-48, precum si titanosilicalitul microporos TS-1.
Materialele de tip Ti-MCM-41 si Ti-MCM-48 au prezentat structuri mezoporoase ordonate
(hexagonala si respectiv cubicad), stabile termic, Ti fiind Incorporat in reteaua silicica in principal
in coordinatie tetraedricd. Aceste materiale prezintd proprietdti texturale comparabile cu cele
publicate 1n literatura.

Oxizii micsti SiO,-TiO; au dovedit o activitate catalitica remarcabila in reactiile de oxidare cu
apa oxigenatd a mai multor molecule model, reprezentative pentru diferite clase de compusi
organici: antracen, ciclooctena, stiren, a-naftol, tetrahidrotiofen (THT), metilfenil sulfura (MFS),
difenil sulfurd (DFS), dibenzotiofen (DBT), benzotiofen (BT) si 4,6-dimetil-dibenzotiofen (4,6-
catalitice de Ti si a prezentei mezoporilor, care favorizeaza circulatia moleculelor voluminoase
(de ex. DBT sau antracen) spre centrii catalitici. Pentru toate substraturile organice, reactiile de
oxidare au avut loc cu conversii semnificative si selectivitati bune. De asemenea, eficienta fata
de H,O, a fost buna.

Un avantaj major al oxizilor micsti Si0,-TiO, este faptul ca ei sunt capabili sa catalizeze reactii
de oxidare cu solutii apoase de apa oxigenata la temperaturi relativ joase (20-70°C), obtinandu-
se conversii maxime chiar pentru un raport stoichiometric substrat:H,O,. Aceste rezultate ne
aratd ca pentru eventuale aplicatii nu este nevoie de un exces de apa oxigenata. In plus, acest
material s-a dovedit stabil la reciclare si nu a fost observata aparitia fenomenului de leaching,
oxidarea avand loc in mediu eterogen.



