Szczecin, 14.06.2016 r.

Streszczenie pracy doktorskiej mgr inz. Edyty Makuch:
pt. "EPOKSYDACJA ZWIAZKOW ALLILOWYCH NA KATALIZATORZE
Ti-SBA-15"

W pierwszym etapie niniejszej pracy opracowano metode syntezy mezoporowatego
katalizatora tytanowo-silikatowego Ti-SBA-15 o réznym stosunku molowym Si/Ti. Uzyskany
materiat charakteryzowat sie strukturg typu SBA-15 oraz posiadat odpowiednie wtasciwosci
fizykochemiczne. Ponadto opracowana metoda syntezy tego mezoporowatego materiatu
charakteryzowata sie powtarzalnoscia syntez. Peftng charakterystyke otrzymanego
katalizatora Ti-SBA-15 (o rdéinym stosunku molowym Si/Ti) uzyskano po wykonaniu
nastepujacych badan instrumentalnych: XRD, UV-Vis, IR, SEM, mikroanaliza rentgenowska
oraz badania sorpcyjne.

W kolejnym etapie wybrano prébke katalizatora Ti-SBA-15 (charakteryzujaca sie
najkorzystniejszymi wtasciwosciami fizykochemicznymi oraz posiadajgcg wtasciwg strukture)
do badan wptywu parametréow technologicznych na proces epoksydacji zwigzkéw allilowych:
alkoholu allilowego, alkoholu metallilowego, alkoholu krotylowego i 1-buten-3-olu, metoda
pod cisnieniem atmosferycznym. Podczas badan nad tym procesem szczegétowo zbadano
wpltyw takich parametréw technologicznych, jak: temperatura, stosunek molowy
odpowiedniego zwigzku allilowego do nadtlenku wodoru, stezenie rozpuszczalnika, rodzaj
rozpuszczalnika - polarny rozpuszczalnik protonowy (metanol, etanol) i aprotonowy (aceton
i acetonitryl), zawartos¢ katalizatora Ti-SBA-15, czas reakcji oraz intensywnosci mieszania.
Ponadto proces prowadzono takie bez dodawania rozpuszczalnika. WielkoSciami
opisujgcymi przebieg procesu byty: selektywnos¢ przemiany do zwigzku epoksydowego
w odniesieniu do przereagowanego zwigzku allilowego, konwersja zwigzku allilowego
i nadtlenku wodoru oraz selektywnos¢ przemiany do zwigzkéw organicznych
w odniesieniu do przereagowanego nadtlenku wodoru. Szczegdlng uwage poswiecono
ustaleniu parametrow procesu, przy ktdrych uzyskiwano zwigzek epoksydowy z najwyiszg
selektywnoscig, przy jednoczesnie wysokiej konwersji uzytego substratu. Wszystkie produkty

otrzymane w procesie epoksydacji zwigzkéw allilowych identyfikowano za pomocg



spektrometrii masowej, sprzezonej z chromatografig gazowg (GC-MS), natomiast sktad
ilosciowy mieszanin poreakcyjnych okreslano po przeprowadzeniu oznaczen nastepujacymi
metodami: metodg chromatografii gazowej, metodg jodometrycznego oznaczania stezenia
nieprzereagowanego nadtlenku wodoru oraz potencjometryczng metodg oznaczania
gliceryny (tylko dla epoksydacji alkoholu allilowego).

W nastepnym etapie badan przeprowadzono optymalizacje procesu epoksydacji
alkoholu allilowego na katalizatorze Ti-SBA-15 (w srodowisku wodnym oraz z dodatkiem
polarnego rozpuszczalnika protonowego - metanolu), w oparciu o matematyczng metode
planowania doswiadczern (wedtug planu rotalno-uniformalnego). Proces przebiegajacy
w $rodowisku wodnym optymalizowano z uzyciem czterech zmiennych: temperatury,
stosunku molowego alkoholu allilowego do nadtlenku wodoru, zawartosci katalizatora
Ti-SBA-15 i czasu prowadzenia reakcji. Natomiast proces przebiegajgcy z zastosowaniem
metanolu jako rozpuszczalnika optymalizowano z uzyciem czterech czynnikéw niezaleznych
(wymienionych wyzej), plus piaty - stezenie rozpuszczalnika.

Kolejny etap badan polegat na przeprowadzeniu wyodrebniania zwigzku
epoksydowego (glicydolu) z mieszanin poreakcyjnych metodg destylacji cienkowarstwowe;.
W wyniku przeprowadzonych destylacji cienkowarstwowych udato sie uzyska¢ epoksyd
z wysoka czystoscig - okoto 95,8%.

Nastepnie przeprowadzono regeneracje katalizatora tytanowo-silikatowego
Ti-SBA-15 po procesie epoksydacji alkoholu allilowego za pomocy 30-proc. nadtlenku
wodoru oraz w metanolu jako rozpuszczalniku. Badania prowadzono w warunkach
najkorzystniejszych do prowadzenia tego procesu. Przeprowadzone badania wykazaty,
ze katalizator Ti-SBA-15 charakteryzowat sie aktywnoscig w V cyklach badan (w 30 etapach
epoksydacji AA).

Ponadto w celach porédwnawczych przeprowadzono regeneracje katalizatora
tytanowo-silikatowego "starszej generacji' - Ti-MCM-41. Pordéwnanie pokazato,

ze Ti-MCM-41 charakteryzuje sie duzo mniejszg trwatoscig niz Ti-SBA-15.
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