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= Sujet de stage proposé :

Metal de transition - Silice mésoporeuse : un couple versatile pour la catalyse.

Résumé :

De nos jours, la diminution de l'impact environnemental des activités humaines est
devenue une nécessité. Dans de nombreuses applications, les voies d'accés a des produits
chimigues mettent en jeu des étapes catalytiques. Aussi, des efforts considérables sont
déployés dans la recherche de catalyseurs toujours plus performants et moins onéreux. Dans
ce contexte, nous sommes engagés dans la recherche de catalyseurs versatiles originaux
constitués d’une matrice de silice mésoporeuse ordonnée a laquelle est lié plus ou moins
fortement le centre catalytique (métal de transition ou nanoparticule métallique).
L’'originalité de notre démarche réside dans le mode d’introduction du centre catalytique au
cours de la synthése de la matrice de silice, a I'origine d’une dispersion optimale des espéeces
actives en catalyse au sein de la matrice solide. En outre, cette méthode est trés versatile
puisqu’il est possible de faire varier simplement de nombreux paramétres (composition
chimique et concentration de I'espéce active, degré d’ancrage et localisation du centre
catalytique a la surface ou dans les murs de la silice, polarité des murs de silice, forme et
taille des pores de la matrice de silice,...) et d'obtenir des catalyseurs avec une grande
diversité de propriétés.l 2l Ces systémes ont récemment montré une efficacité remarquable
pour catalyser la réaction de réformage du méthane en phase gaz.3! Nos observations
récentes suggerent que ces systéemes possedent aussi une activité en catalyse d'oxydation.
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Le stage proposé a pour objectif I'exploration des propriétés catalytiques de systéemes a base
d’ions Co et Cu pour la réaction d'oxydation du cyclohexane par I'eau oxygénée en solution
(étape importante dans la production du Nylon). Plus précisément, le stage comprend :
1- L’élaboration de monolithes de silice contenant des ions Co'" et Cu' par voie sol-gel en
présence d’agent structurant dont la synthése est bien maitrisée en faisant varier différents
parametres :

- la température de traitement thermique influencant le degré d’ancrage et la

localisation des centres catalytiques;

- la quantité de centres catalytiques;

- la quantité de surfactant influengant I'organisation de la porosité de la matrice;
Le précurseur inorganique pourra également étre organiqguement modifié pour ajuster la
polarité de la silice. La formation de particules métalliques pendant la synthése rendant le
catalyseur magnétique, c’est a dire aisément récupérable et recyclable, sera envisagée.

2- La mise au point des conditions et I'étude systématique des propriétés catalytiques des
matériaux dans l'oxydation du cyclohexane. Les résultats obtenus permettront d'identifier
les parametres cruciaux a ajuster lors des étapes d'élaboration. Une recherche du
mécanisme réactionnel de ces catalyseurs sera entreprise en utilisant d'autres substrats
comme sonde mécanistique.
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