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La catalyse n’est pas une science nouvelle. Elle connait depuis longtemps des
succes majeurs dans plusieurs domaines de I’industrie lourde et de la chimie fine.
L’amélioration des catalyseurs devient de plus en plus difficile, les approches sont
multiples et les formulations de plus en plus complexes.

Le développement de matériaux poreux devient un domaine de recherche
intensif notamment grace au potentiel de ces matériaux dans les domaines de la
catalyse, de I’adsorption, de la chromatographie et du stockage de gaz.

Les principaux avantages des solides poreux par rapport aux solides massiques
sont leur tres grande surface spécifique (qui conduit souvent a une plus grande activité
grace a une dispersion accrue des sites actifs), des capacités d’adsorption élevées et la
possibilité d’induire une sélectivité de taille ou de forme a la réaction.

Les matériaux Si-SBA15 sont de composition purement silicatée ne présentant
pas de
sites catalytiqguement actifs, hormis les silanols de surface qui ne sont que faiblement
acides. En incorporant des héteroéléments au sein du réseau silicaté, les matériaux
résultants se présenteront comme catalyseurs potentiels.

Dans ce contexte, notre équipe s’est intéressée a la synthése des matériaux
mésoporeux et leurs applications ; citons I’insertion et le greffage du gallium dans le
matériau SBA-15 [1,2] ; ces matériaux sont tres actifs et sélectifs dans les réactions
d’acylation et d’alkylation de Friedel-Crafts [2]. Les catalyseurs Pd/SBA-15 et
Pt/SBA-15 sont performants dans I’oxydation totale d’un compose organique volatil
(toluéne) [3]. Les chromosilicates mésoporeux obtenus par assemblage de
nanoparticules de Cr-MFI autour du copolymere tribloc Pluronic P123 se sont
montrés performants dans I’oxydation du toluene en phase liquide en présence de
H,0, comme oxydant [4], contrairement au matériau Cr-MFI qui sont totalement
inactifs dans cette méme réaction [5]. Des matériaux mésoporeux a base de
Vanadium, synthétises par différentes voies de synthése, se sont révélés actifs dans
I’oxydation du cyclohexane et tres sélectifs en mélange OI-One et ceci en présence
du TBHP.

L’objectif de ce travail est de :

% préparer des catalyseurs & base de vanadium supportés sur SBA-15 selon deux

stratégies :
e Introduction du métal par post-synthese : V/SBA-15.



e Introduction du métal par synthese directe : V-SBA-15 par ajustement de

pHa3
etaeo.
% Incorporation I’argent sur les catalyseurs préparés a base de vanadium.

Ce manuscrit est divisé en trois chapitres

. Le premier chapitre est réservé a une recherche bibliographique concernant les

matériaux mésoporeux.
. Le deuxiéme chapitre décrit les techniques expérimentales utilisées
= Les différents résultats de ce travail sont illustrés dans le troisiéme chapitre

Ce travail est divisé en deux parties :

= préparation des catalyseurs a base de vanadium supportés sur SBA-15 par post-

synthese V/SBA-15et par voie hydrothermale V-SBA-15 par ajustement de pH

a3etab.

= Incorporation d’argent sur les catalyseurs préparés a base de vanadium.

A I’aide des techniques de diffraction des rayons X, de spectroscopie infra-rouge
nous avons montré que :
++ Le vanadium est incorpore dans le matériau SBA-15 et ceci par le déplacement de
la bande de vibration asymétrique Si-O-Si vers des nombres d’ondes plus faibles
et la présence de la bande autour de 960cm™ corrélée avec la présence d’ions
métalliques.
« L’incorporation d’argent maintient la structure mésoscopique de la SBA-15 et

engendre une structure moins bien ordonnée que celle de ce dernier.

L'activité et la sélectivite dans la réaction d’oxydation du cyclohexane sont
influencées par I’effet de I’incorporation d’Ag sur les catalyseurs a base de vanadium,
par la teneur en V et par le pH de milieu réactionnel ainsi que par la méthode de
préparation des catalyseurs sur la réaction d'oxydation du cyclohexane :
+* L’incorporation d’argent exalte I’activité des catalyseurs a base de vanadium et
oriente la réaction vers la formation de sous produits.
% Le catalyseur Ag /V-SBAL15 (20) pH= 3 est plus actif que le catalyseur Ag /V-
SBA15 (20) pH=6
% L’activité catalytique est exaltée quand le rapport Si/V diminue et donc quand

la teneur en vanadium augmente.



% La méthode de préparation des catalyseurs influe sur I’activité de ces derniers
en effet, le catalyseur Ag /V-SBA15 (20) pH=6 est plus actif que le catalyseur
Ag /V-SBA15 (20) ce qui peut étre attribué a la forte interaction V —support
(présence du vanadium intra réseau) par rapport au deuxieme catalyseur qui

contient peut étre des espéces de vanadium extra-réseau et qui peuvent étre

lessivé au cours de la réaction.





