Abstrakt

Zeolity jsou krystalické hlinitokfemicitany, které piedstavuji katalytické materidly Setrné
k zivotnimu prostfedi diky své netoxicité, velkému povrchu, vynikajici tepelné stabilit¢ a
moznosti ménit jejich vlastnosti a aktivni centra. Zeolity se hojné pouzivaji v petrochemii a
dalSich primyslovych procesech. V posledni dobé nachazi uplatnéni i v nové vznikajicich
odvétvich, napt. odstranovani t€kavych organickych latek (VOC) ¢i vyroba chemickych specialit.
Pokrocilé materidly zalozené na vrstevnatych a nanoc¢asticovych zeolitech vykazuji rovnéz dalsi
zajimavé vlastnosti (vysoka plocha vnéjSiho povrchu, moznost cilen¢ upravovat jejich strukturu a
morfologii), a byly pouZity v rliznych aplikacich. Chybi vSak vztah mezi kli¢ovymi parametry
syntézy zeolitl s jejich vlastnostmi (struktura, textura, kyselost) a také s katalytickymi
vlastnostmi, zejména u novych vrstevnatych a nanocasticovych zeolitli, coz brani vyuziti a vyvoji
a zeolitovych katalyzatori.

Tato prace byla zameéfena na piipravu nékolika konkrétnich typa zeolitovych katalyzatord,
umoziujicich pochopit vztah mezi dblezitymi vlastnostmi zeolith (struktura, morfologie,
chemické slozeni, pristupnost kyselych mist ¢i jinych funkénich skupin, uspotfadani vrstev atd.) a
jejich katalytickou aktivitou, pfipadné jejich vyuzitim jako nosic¢l pro jiné aktivni faze nebo
nanocasticové slozky koloidnich systémd.

Struktura, morfologie a texturni vlastnosti pfipravenych materiali byly charakterizovany pomoci
XRD, elektronové mikroskopie a adsorpce N,. Povaha, mnozstvi a umisténi pasobenim aktivni
faze byly zkouméany pomoci ICP-OES, Al NMR, FTIR s riznymi molekulami, diftizni
reflektanci UV/Vis, XPS, TG a TPD a dal§imi technikami. Katalytickd aktivita pfipravenych
katalyzatori byla studovana v reakcich probihajicich v plynné i kapalné fazi; jmenovité
dehydratace etanolu, alkylace toluenu, katalytické oxidace VOC, tetrahydropyranylace alkohold a
acylace p-xylenu.

Hlavni zavéry ztéto prace jsou nasledujici: (1) skupina izoretikuldrnich AI-IPC zeolith
charakterizovanych postupné se ménici velikosti mikropdra pfi stejné morfologii, obsahu Al a
koncentraci kyselych mist byla pfipravena vhodnym vybérem syntetickych parametrd. Jako
jedinecna modelova sada katalyzatorGi (parametry miizky Ize upravit nezavisle na vétsSing
vlastnosti), izoretikularni zeolity AI-IPC ukazaly jasny vztah mezi velikosti port a katalytické

aktivity pfi dehydrataci etanolu a tetrahydropyranylacnich reakcich. (2) srovnéni texturnich a



katalytickych vlastnosti zeolitd s jednorozmérnymi pory piipravenych pomoci piimé a
postsyntetick¢ aluminace umoZnilo optimalizovat zaclenéni hliniku do zeolitovych struktur
chudych na hlinik (napt. typ AFI). (3) odolnost nanocasticovych zeolitii vici agregaci pfipravené
povrchovou modifikaci pfislusnych nanokrystall byly korelovany s vlastnostmi (denticita,
polarita, velikost) funkcionalizaéniho ¢inidla. Ve srovnani s nemodifikovanymi nanokrystaly,
vzorek obsahujici optimalizované skupiny chranici povrch vykazoval zietelné lepsi stabilitu proti
agregaci v suspenzi i1 za tvrdych katalytickych podminek. (4) vyuziti zeolithi MWW s riznym
usporddanim vrstev (MCM-22/36/56) a chemickym slozenim (Si/Al = 12 - 50) umoznilo
pochopit roli zeolitd jako nosi¢li pifi eliminaci VOC. Zejména obsah hliniku v nosi¢i ma
vyznamny vliv na disperzi a redukovatelnost aktivni faze (oxid kobaltu), a tim i na katalytickou
aktivitu v oxidaci toluenu a propanu. Materidl MCM-22 s minimalnim vné&j$im povrchem a
vhodnym sloZenim (Si/Al = 50) vykazoval nejvyssi katalytickou aktivitu pro oxidaci toluenu a
propanu (90% konverze pfi teploté 307 °C a 295 °C), coz otevird moznosti pro vyuziti pfi
odstrafiovani VOC.

Celkove (1) studie katalytické aktivity u zeolith AI-IPC-n ukézaly, ze dehydratace ethanolu i
tetrahydropyranylace alkoholii se umérné zvySovala s velikosti porGi a koncentraci vnéjSich
kyselych mist, coZ demonstruje potencial izoretikularnich zeolitd odvozenych od UTL jako
modelovych katalyzatorh k dalSimu pochopeni vztahli mezi velikosti a aktivitou pora
katalyzatoru. Kromé toho (2) vysledky alkylace toluenu prokazaly, Ze post-synteticka izomorfni
substituce jednorozmérného zeolitu s velkymi pory chudymi na Al mize byt pouzita k G€innému
vyladéni chemického slozeni jednorozmérnych zeolitd s velkymi pdry, ¢imz se vytvoii Al-
obohacen¢ zeolitové materidly vhodné pro katalytické aplikace. Dale, (3) povrchova silylace
nano-zeolith MFI omezila jejich agregaci a zlepSila jejich katalytickou aktivitu, ¢imz ¢astecné
vyfesila své zakladni problémy s aktivitou a stabilitou a umoznila jejich aplikaci na SirSi Skalu
katalytickych procest. A kone¢né (4) katalyticka aktivita oxidl kobaltu s nosi¢i na bazi MWW v
toluenovych a propanovych oxida¢nich reakcich se zvySuje se Si/Al nosice zeolith MWW a
nasledn¢ s disperzi a redukovatelnosti kobaltovych latek. Hodnoceni ucinka specifickych
vlastnosti zeolitd jako nosi¢li na disperzi a redukovatelnost katalytické aktivni faze a na
odpovidajici katalytickou aktivitu je tedy zdsadni pro vyvoj katalyzatorii na zeolitech s vysokou

aktivitou pfi eliminaci VOC.
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