Streszczenie w jezyku polskim

Tematyka podjeta w rozprawie doktorskiej wpisuje si¢ w Swiatowy nurt poszukiwania
nowych katalizatorow zasadowych, ktore beda aktywne w procesach prowadzacych do
otrzymywania biopaliw oraz wysokogatunkowych chemikaliéw.

Celem pracy doktorskiej byta synteza, charakterystyka oraz sprawdzenie wlasciwosci
katalitycznych nowych heterogenicznych katalizatoréw zasadowych posiadajgcych
mezoporowata strukture typu SBA-15 oraz MCF, w ktorych centrum zasadowe jest
generowane poprzez zakotwiczenie zwigzkéw krzemoorganicznych zawierajacych azot lub
wprowadzenie jondw wapnia.

W ramach pracy doktorskiej otrzymano Katalizatory z wykorzystaniem
mezoporowatych krzemionek typu SBA-15 i MCF modyfikowanych podczas syntezy lub
posyntezowo niobem, cerem lub wapniem oraz/lub imidazolem, 1,2,3-triazolem lub (3-
aminopropylo)trimetoksysilanem. W ten sposéb otrzymano cztery serie materialow, ktorych
doktadng charakterystyke opisano w czterech publikacjach.

W publikacji [I] wykorzystano mezoporowate krzemionki typu SBA-15 i MCF
modyfikowane niobem jako nosnik do zakotwiczenia imidazolu. Efektywno$¢ wprowadzenia
imidazolu zalezy od struktury nos$nika i jest wyzsza dla materiatu SBA-15 niz MCF. Wykazano
roOwniez, ze obecno$¢ niobu w strukturze zwigksza ilo§¢ zakotwiczonego modyfikatora.
Badania stabilno$ci termicznej otrzymanych materialow wykazalty, ze pod wplywem
ogrzewania w temperaturze 250°C pierscien imidazolowy odrywa si¢ od tancucha propylowego
1 zakotwicza na kationie krzemu. Badane katalizatory wykazuja wysoka aktywnos¢ w reake;ji
kondensacji Knoevenagla pomiedzy benzaldehydem i cyjanooctanem etylu. Udowodniono, Ze
aktywno$¢ imidazolu wzrasta w obecno$ci niobu.

W ramach [11] publikacji otrzymano materialty typu SBA-15 i MCF modyfikowane za
pomoca impregnacji niobem lub cerem oraz imidazolem lub triazolem, ktore zbadano jako
katalizatory w reakcji kondensacji Knoevenagla. Struktura nosnika (SBA-15 vs MCF) nie
wplywa na aktywno$¢ w reakcji kondensacji pomigdzy benzaldehydem i cyjanooctanem etylu
lub malonianem dietylu. W reakcji pomiedzy benzaldehydem i acetylooctanem etylu
katalizatory o strukturze MCF wykazuja wyzsza konwersje niz te o strukturze typu SBA-15.
Ce0O2 obecny w nosniku powoduje wzrost aktywnosci katalitycznej materialow zawierajacych

imidazol wraz ze wzrostem pKa zwigzku metylenowego. Przeciwng zalezno$¢ zaobserwowano



dla materialdéw zawierajacych niob. Imidazolowe centra aktywne wykazywaly najwyzsza
aktywno$¢ sposrod badanych azotowych zwigzkow krzemoorganicznych.

Trzecia seria katalizatoréw, ktorg opisano w pracy [I11], sktada si¢ z materiatow typu
MCF modyfikowanych niobem oraz posyntezowo wapniem. Sposob wprowadzenia niobu
(podczas syntezy lub posyntezowo) ma znaczacy wplyw na powstawanie réznych
powierzchniowych form wapnia. Dla materiatu otrzymanego jednoetapowo dominuje forma
tlenku wapnia oraz weglanu wapnia. Natomiast metoda dwuetapowa pozwolila na otrzymanie
tlenku wapnia, weglanu wapnia oraz wodorotlenku wapnia. Aktywno$¢ Kkatalityczng
otrzymanych materiatow zbadano w reakcji transestryfikacji maslanu etylu z metanolem.
Aktywnos$¢ katalizatoréw jest zalezna od ich zasadowosci oraz od ilo$ci wapnia na powierzchni
materialow.

Publikacja [IV] obejmuje materialy typu SBA-15 modyfikowane wapniem oraz
imidazolem lub (3-aminopropylotrimetoksysilanem) (APTMS). Obecnos¢ wapnia W strukturze
mezoporowatej krzemionki zwigksza aktywno$¢ katalityczng zakotwiczonego zwiagzku
krzemoorganicznego w reakcji kondensacji Knoevenagla pomiedzy benzaldehydem
i malononitrylem. Uktady zawierajace imidazol wykazuja wyzsza konwersje aldehydu niz

odpowiednie uktady zawierajace APTMS .



