Abstrakt

Zeolity jsou krystalické mikroporézni materidly s trojrozmémymi miizkami
vytvofenymi z tetraedrii se sdilenymi vrcholy. Zeolity jsou tradicné definovany jako
hlinitokiemicitany (T = Si a Al). V dneSni dob¢ byly miizkové atomy rozsifeny na dalsi tri-
/tetravalentni prvky, vcetné B, Ga, Ge, Ti atd., vzhledem k chemické flexibilité¢ zeoliti.
Vysledné materidly se oznacuji jako elementosilikaty pro pfislusné zeolity obsahujici vyse
uvedené prvky. Tyto materidly vykazuji fascinujici vlastnosti diky odlisné povaze prvki ve
struktufe, napt. strukturalni flexibilité a nastavitelné kyselosti. Vyuziti jedine¢nych vlastnosti
elementosilikatovych zeolitd, jejich pouziti jako vychozich pevnych latek pro syntézu novych
materidli a jako adsorbentll pro separaci plynt ucinilo velky pokrok. Slozitost faktorh
ovliviwyjicich syntézu zeolitu vSak omezuje moznost kontroly kli¢ovych parametrii tvorby
zeolitu, napft. krystaliza¢niho mechanismu, rychlosti ristu krystalti a fazové selektivity. Na
druhou stranu, pro konkrétni zeolitové systémy, které jsou perspektivni pro separaci plynt,
korelace mezi chemickym sloZzenim navrzenych struktur a jejich adsorpénimi vlastnostmi je
tézko postizitelna.

S ohledem na vySe uvedend fakta, byla tato priace zaméfena na ndavrh fady
elementosilikatovych zeolitd s laditelnymi vlastnostmi (zejména morfologie, poréznost nebo
kyselost) bud’ prostfednictvim kontroly krystalizacniho mechanismu nebo manipulaci se

zeolitovou strukturou a chemickym sloZenim.
Hlavni pfinosy této prace jsou:

Skute¢né obraceny mechanismus riistu krystald, v némz krystalizace za¢ind na povrchu
amorfnich agregatli a poté pokracuje smérem k jejich centrim, je poprvé demonstrovan v
systémech syntézy zeolitu. S vyuzitim zeolitu AST jako reprezentativni struktury bylo zjisténo,
7ze koncentrace strukturu-urcujiciho c¢inidla (SDA) v reakéni smési urcuje usnadnéni
konkrétniho krystalizaéniho mechanismu, protoZe je zodpovédny za nasmérovani aglomerace
malych ¢astic do velkych amorfnich agregat ve velmi ranych fazich syntézy pied zahdjenim
krystalizace. Pti nizkém poméru x = SDA/S10: (0.3 <x < 0.4) rast krystalii nasleduje klasickou
cestu, zatimco pf1 vysokych hodnotach (0.5 <x <0.7) pfechazi na obraceny mechanismus ristu
krystali. Kromé toho bylo zjisténo, ze F ionty fidi rychlost rastu krystalli: vy$si koncentrace F~

ma za nasledek vyssi rychlost ristu.



Dva nové zeolity (IPC-17 a IPC-18) byly pfipraveny metodou ADOR (assembly-disassembly-
organisation-reassembly) s vyuzitim strukturni lability konkrétnich ,,stavebnich jednotek™ v
germanosilikatovych zeolitech. Pro realizaci GspéSné strukturdlni transformace byly pouzity
ruzné strategie pro prislusné germanosilikaty s specidlnimi chemicko-strukturnimi vlastnostmi.
Pro ptipravu IPC-17 byla provedena optimalizace syntetické strategie ADOR prostiednictvim
kontroly chemického slozeni pocate¢niho germanosilikditu IWR. Pro syntézu IPC-18 bylo
pouziti omezeni pfenosu hmoty v mezivrstvém prostoru produktu transformace
germanosilikatového zeolitu IWW, coz byla zékladni myslenka nové vyvinuté pieskupovaci

techniky s vyuzitim pfenosu v plynné fazi.

Piimé syntéza izomorfn€ substituovanych M-CHA (M = B, Al, Ga a Ti) zeolitii bez
kovovych kationti na iontovych vyménnych pozicich byla vyvinuty s vyuzitim cisté
ktemicitého Si-CHA jako krystaliza¢nich zarodkd. Ve srovnani s diive zndmymi postupy byla
doba syntézy piisluSnych zeolith M-CHA vyznamné zkracena. Zavedeni heteroatomii do
miizky zeolitu CHA bylo potvrzeno pouzitim MAS NMR v pevné fazi, UV-vis a FTIR
spektroskopie. Bylo zjisténo, ze zména charakteru heteroatomti méni geometrii 8-Cetného
kruhového otvoru v pérech CHA a také ovliviiuje interakci typu ,,host-guest™ mezi zeolitem a
CO», a tim 1 zeolitovou vykonnost pii separaci CO2/CHa. Bylo zjiSténo, Ze celkova separacni
schopnost zeolith M-CHA odpovida potadi Ti-CHA < Si-CHA = B-CHA < Ga-CHA < Al-
CHA.



