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Et stebt emne af syntetisk mordenit fremstilles ved, at en
udgangsblanding, der som hovedkomponenter indeholder en silicium-
dioxid-kilde, en aluminiumoxid-kilde, en alkslimetal-kilde og vand,
stebes til opnielse af et stebt udgangsemne, det stobte emne kal-
cineres, og det kalcinerede stebte emne opvarmes i en vandig
oplesning af natriumsilicat.

1 udgangsblandingen forekommer der et mordenit-kimkrystalpulver. Nir
det stebte emne kalcineres, hazves teuperuzufen ved opvarmning til en
kalcineringstemperatur pd fkke under 400°C med en gennensnitlig
stigningstakt pk mindst 10°C/ain., og kalcinering udferes ved denne
kalcineringstesperatur inden for 2 timer. Nir det kalcinerede stebte
emne krystalliseres, anvendes der som vandig oplesning af natrium-
silicat en vandig oplesning af natriussilicat meg en S10;-
koncentration pa 7-25 vagtprocent, en NajO-koncentration pd 2-8
vagtprocent og et 5i0,/Nas0-molforhold pa 0,9-4,0.
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Den foreliggende opfindelse angdr en fremgangsmade til fremstilling
af et stobt emne af syntetisk mordenit, ved hvilken fremgangsmade et
stobt emne forst fremstilles ud fra en udgangsblanding, og det stebte

emne kalcineres og derefter krystalliseres.

Mordenit-zeolit er en type naturligt forekommende zeolit, og der er
foresliet forskellige fremgangsmader til syntetisering af denne zeo-
1it. De fleste af disse forslag angidr fremstillingen af mordenit-

krystalpulver.

Niar syntetisk mordenit anvendes industrielt, er det ofte vanskeligt
at anvende et mordenit-krystalpulver, og det anvendes normalt efter

at vere blevet stebt i kugleform, som extrudat eller i anden egnet

form.

Da et zeolit-krystalpulver imidlertid ikke har nogen egenbindings-
evne, anvendes der normalt, nir der fremstilles et steobt emne, et
organisk eller uorganisk bindemiddel for at give passende plasticitet
og styrke. Som uorganisk bindemiddel kan nzvnes lermineraler séasom
kaolin og montmorillonit samt silicasol og aluminiumoxidsol. Den
mekaniske styrke i et siledes stebt emne af mordenit reduceres imid-
Jertid drastisk ved kraftig behandling sidsom syrebehandling eller
varmebehandling ved fremgangsmiden til dannelse af en katalysator.
Selv om den mekaniske styrke opretholdes pid et vist niveau, fortyndes
zeolitkomponenten endvidere af det tilsatte bindemiddel og for at
give en mekanisk styrke, der er tilstrakkelig til at modstd industri-’
el anvendelse, bor mzngden af bindemiddel foreges. Hvis der anvendes
et stobt emne af denne type, forarsager et kalcineringsprodukt af

bindemiddel sasom et lermineral undertiden en uonsket bireaktion.

Der er blevet foreslaet adskillige fremgangsmader, i hvilke der dan-
nes et stobt emne af en udgangsblanding i stedet for et stebt emne
sammensat af en blanding af et mordenitpulver og bindemidler, og det
stebte emne kalcineres og krystalliseres til dannelse af et stebt

emne af syntetisk mordenit med i det vasentlige samme form som formen

for krystallisationen.
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I disse sadvanlige fremgangsmider er der imidlertid ikke gjort nogen
sarlig foranstaltning ved trinnet med kalcinering af det stebte emne
eller ved trinnet med at udtage det stobte emne af syntetisk mordenit
fra en reaktionsbeholder eller vask af dette stebte emne efter kry-
stallisationen. Kalcineringstemperaturen og -tiden for det stebte
emne er kun navnt i de patenterbarhedsundersegte japanske patent-
publikationer nr. 40-18614 og 45-38975. I den i japansk patentpubli-
kation nr. 40-18614 beskrevne fremgangsmidde dannes der en stor mangde
pulverformet mordenit som biprodukt foruden et stebt emne af en syn-
tetisk mordenit, og dette pulver klazber starkt til partikler i de
stobte emner. De enkelte steobte emner agglomereres derfor til dannel-
se af en stor masse, og udtagelse fra reaktionsbeholderen og vask

bliver vanskelig.

Det er et primzrt formidl med den foreliggende opfindelse at lese det-
te problem inden for den kendte teknik og tilvejebringe en fremgangs-
mide til fremstilling af et stebt emne af syntetisk mordenit, ved
hvilken fremgangsmide der kan undgis uensket vedhaftning mellem et
ved hjzlp af en vandig oplesning af natriumsilicat med hej viskositet
stebt emne af krystalliseret mordenit og pulverformet mordenit dannet
som biprodukt, handtering af det stebte emne af krystalliseret morde-
nit kan foretages meget let og sikkert, og der kan dannes et stebt

emne af syntetisk mordenit med hej renhed og hej krystallinitet.

Den foreliggende opfindelse angir saledes en fremgangsmide til frem-
stilling af et stebt emne af syntetisk mordenit, ved hvilken der
stobes en udgangsblanding, der som hovedkomponenter indeholder en
siliciumdioxid-kilde, en aluminiumoxid-kilde, en alkalimetal-kilde og
vand (det vundne stebte emne kaldes "det stobte udgangsemne"), det
stobte udgangsemne kalcineres (det vundne kalcinerede emne kaldes
"det kalcinerede stsbte emne"), og det kalcinerede stebte emne op-
varmes i en vandig oplesning af natriumsilicat (det vundne stebte
emne kaldes "det krystalliserede stebte emne"), hvilken fremgangsmade
er ejendommelig ved, at der tilvejebringes et mordenit-kimkrystalpul-
ver i udgangsblandingen; nir det stebte udgangsemne kalcineres, haves
temperaturen ved opvarmning til en kalcineringstemperatur pa ikke

under 400°C ved en gennemsnitlig stigningstakt pé mindst 10°C/minut,

og kalcinering udferes ved denne kalcineringstemperatur inden for 2
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timer; og nar det kalcinerede stobte emne krystalliseres, anvendes
der som vandig oplesning af natriumsilicat en vandig oplesning af
natriumsilicat med en SiOj-koncentration pa 7-25 vagtprocent, en
Nag0-koncentration pa 2-8 vagtprocent og et Si0y/Nay0-molforhold pa
0,9-4,0.

Fig. 1 er et rentgendiffraktionsdiagram pa pulvere af det stebte emne

af syntetisk mordenit som fremstillet i eksempel 1.

I nervarende beskrivelse udtrykkes den genmemsnitlige stigningstakt

for temperaturen ved nedenstiende formel:

(' - t0)/T

hvor t' angiver kalcineringstemperaturen (i °C), tO angiver den
temperatur (i °C), ved hvilken temperaturstigningen starter, og
T angiver den nedvendige tid (i min.) til at have kalcinerings-

temperaturen fra det punkt, hvor temperaturstigningen starter.

Det ifelge den foreliggende opfindelse anvendte udgangsmateriale er
ikke sezrlig kritisk, og i udgangsmaterialeblandingen ligger Si0y/-
Aly03-molforholdet mellem 9 og 30, fortrinsvis mellem 10 og 20, og
Nag0/Al903-molforholdet ligger mellem 0,5 og 7,5, fortrinsvis pa
0,5-2. Hvis sammensatningen af det stebte udgangsemne og sammensat-
ningen af krystallisationsoplesningen valges pa passende mide, kan

der fremstilles et stobt mordenitemne med hejt siliciumindhold med et

510,/A1903-forhold pa 12-30.

Som siliciumdioxid-kilde kan anvendes amorft silica, silicasol,
silicagel, natriumsilicat og naturligt forekommende diatoméjord og
silicatmineraler. Nir der anvendes en naturlig silica-kilde, fjernes
urenheder, der er ugnskede til fremstilling af zeolit, fortrinsvis i
forvejen. Som aluminiumoxid-kilde kan anvendes aluminiumhydroxid,
aluminiumoxid, natriumaluminat, aluminiumsulfat, aluminiumnitrat og
naturligt forekommende aluminiosilicatmineraler sisom kaolinit og
montmorillonit. Nir en naturlig siliciumdioxid- eller aluminiumoxid-
kilde anvendes, ma indholdet af aluminiumoxid eller siliciumdioxid i
udgangsmaterialet tages i betragtning ved bestemmelse af den oven-

nevnte sammensatning. Natriumsilicat eller natriumaluminat kan ogsa
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tjene som alkalimetal-kilde. Natriumhydroxid kan anvendes som alkali-

metal-kilde.

Ved at have et mordenit-kimkrystalpulver i udgangsmaterialet kan
mengden af pulverformet mordenit dannet som biprodukt reduceres til
under 1/10 i sammenligning med det tilfazlde, hvor der ikke forekommer
mordenit-kimkrystalpulver. Siledes kan udbyttet af det stebte morde-
nitemne forbedres, og vedhaftning mellem stebte emmer indbyrdes for-

arsaget af pulverformet mordenit kan reduceres i stor udstrzkning.

Mzngden af kimkrystalpulver, der forekommer i udgangsblandingen, lig-
ger fortrinsvis pd mellem 0,1 og 10 vagtprocent baseret pa udgangs-
blandingen pd ter basis. Hvis mangden af kimkrystaller er mindre end
0,1 vagtprocent, kan der ikke opnis en vasentlig virkning ved tilsat-
ning af kimkrystaller, og hvis mzngden af kimkrystaller overstiger

10 vagtprocent, kan der ikke opnids en yderligere forbedring af virk-
ningen. Virkningen er mest udpraget, nir mazngden af kimkrystaller

ligger pa 0,5-5 vagtprocent.

Der opnis gode resultater, nir kimkrystallernes partikeldiameter er
fra ca. 1 pm til ca. 5 um, men der kan anvendes et agglomerat af
krystalpartikler med en storrelse pi flere snmese pm. I dette tilfzlde

pulveriseres agglomeratet fortrinsvis feor anvendelse.

Kimkrystallerne kan vare enten naturligt forekommende mordenit eller
syntetisk mordenit. Nir der anvendes syntetisk mordenit, kan Si0Oj/-
Al503-molforholdet ligge mellem 10 og 30. Sadvanligvis justeres dette
molforhold til en vardi i lighed med vardien for det tilsigtede stob-
te mordenitemne. Det frembyder naturligvis ingen specifikke proble-
mer, nir der anvendes syntetisk mordenit med et $i09/Al,03-molforhold

forskelligt fra det tilsigtede stobte mordenitemnes molforhold.

Virkningen af kimkrystallerne er udpraget, ndr kimkrystallerne dis-
pergeres javnt i udgangsmaterialeblandingen. Kimkrystallerne kan
tilsattes i form af pulver og blandes med udgangsmaterialepulveret,
eller de kan dispergeres i vand fer tilsatning til udgangsmateriale-
pulveret, eller i natriumsilicat. Den optimale mengde vand, der til-

sattes, varierer med formen og sterrelsen af det steobte udgangsemne
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eller typen af stebemaskine, der anvendes til stebning af udgangs-
blandingen, men generelt ligger demne mzngde i omradet mellem 40 og
120 vagtprocent baseret pi udgangsblandingen pa ter basis. Hvis
mengden af vand er for lille og ligger under dette omrade, er steb-
ning meget vanskelig, og hvis mzngden af vand er for stor og oversti-
ger det ovenfor navnte omride, bliver det stebte emne let deformt,

eller der optrader indbyrdes vedhaftning mellem de stsbte emner.

Den ensartede udgangsmaterialeblanding stebes til en eonsket form. Nar
der tilsigtes absorberende stoffer eller katalysatorer, er det stobte
emne i reglen kugler eller extrudater, men i andre specielle anven-
delser er det stobte emnes form cylindrisk, ssjleformet, tallerken-
formet eller vaffelmenstret. Dette steobte emne kan vindes, nar ud-

gangsmaterialerne kombineres inden for det ovenfor navnte sammensat-

ningsomrade.

For at forsge udgangsblandingens viskositet og elasticitet og redu-
cere friktionen med stobemaskinen med hemblik pé forbedring af stebe-
evnen pa stebetrinnet kan der til udgangsblandingen sattes carboxy-
methylcellulose, stearinsyre, alkoholer, overfladeaktive midler eller

fibre som hjzlpestof ved stebningen eller smeremiddel.

Der anvendes efter formen af det stebte emne som stobemaskine en ex-
truderingsmaskine, en tabletteringsmaskine eller en roterende stebe-

maskine.

Udgangsblandingen stebt i den enskede form, dvs. det stsbte udgangs-
emne, underkastes derefter kalcineringsbehandling. Nir der anvendes
et organisk materiale som hjzlpestof ved stebningen eller et natur-
ligt udgangsmateriale, indeholder det stobte udgangsemne ogsd denne
organiske bestanddel. Isar nir der anvendes diatoméjord som silica-

kilde, er mangden af den organiske bestanddel indeholdt i det stebte

udgangsemne stor.

Hvis temperaturstigningstakten er lav pa kalcineringstrinnet, koncen-
treres den organiske bestanddel i det stebte udgangsemne pé overfla-
den af det stobte emne og carboniseres pi overfladen. Hvis der udfal-

des kul pa overfladen af det kalcinerede stebte emne, fremkalder det
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overfladeafskalning pid det stebte emne pd krystallisationstrinnet, og
det krystalliserede stebte emne kan ikke bibeholde det kalcinerede
stobte emnes form, hvilket resulterer i, at der ikke kan opnis et
krystalliseret stebt emne med snsket form. Hvis kalcinering foretages
ved en hej temperatur i lang tid til fuldstandig fjernelse af den
organiske bestanddel i det stobte udgangsemne, forsges derimod det
stobte emnes sintring, og det kalcinerede stsbte emnes porevolumen

reduceres i takt med udviklingen i sintringen.

I betragtning af forholdet mellem temperaturstigningstakten og kal-
cineringstemperaturen pi tidspunktet for kalcineringen og carbonise-
ringen af den organiske bestanddel i det stebte udgangsemne haves

temperaturen til kalcineringstemperaturen med en gennemsnitlig has-
tighed p4 mindst 10°C/minut, og kalcineringen udferes ved en tempe-

ratur, der ikke er lavere end 400°C, inden for 2 timer.

Hvis temperaturen foreges med en gennemsnitlig hastighed pa mindst
10°C/minut, sonderdeles den organiske bestanddel i det stebte ud-
gangsemne ensartet uden koncentration pi overfladen eller carbonise-
ring pd overfladen. Den ovre gransevardi for temperatur-stignings-
takten er ikke specielt begraznset, men er normalt ca. 200°C/minut.
For at opna en fuldstzndig og ensartet senderdeling af den organiske
bestanddel i det stebte udgangsemne og bibringe det krystalliserede
stebte emne en stort set tilstrakkelig mekanisk styrke md kalcinerin-
gen udfgres ved en temperatur, der ikke er lavere end 400°C. Men
udferes kalcineringen ved en for hej temperatur, reduceres reaktivi-
teten pa grund af sintring i det stebte udgangsemne, og porevolumenet
reduceres. Kalcineringen udferes derfor fortrinsvis ved en temperatur
pa mellem 500 og 800°C. Nir siledes temperaturstigningstakten og kal-
cineringstemperaturen og -tiden er tilfredstillende, kan problemer

pa krystalliseringstrinnet for det kalcinerede stebte emne undgas;
problemer sdsom overfladeafskalning pa det stebte emne, deformation
af det kalcinerede stebte emne og reduktion i porevolumenet i det
kalcinerede stegbte emne pa grund af udvikling af sintring i det

stobte udgangsemne.

Nair der fremstilles et kalcineret stobt emne ifslge ovenstiende

metoder, selv hvis krystallisation udferes i en vandig oplesning af
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kommercielt tilgazngeligt natriumsilicat nr. 3 (Si0p = 29,3 vagtpro-
cent, Nag0 = 9,36 vagtprocent), ved indvirkning af de tilsatte kim-
krystaller, reduceres mzngden af pulverformet mordenit dannet som
biprodukt til mindre end 1/10 af den mangde af pulverformet mordenit,
der dannes, nar der ikke tilsattes kimkrystaller, og partikelsterrel-
sen af mordenitkrystaller i det stebte emne af syntetisk mordenit er
lille, og nir det stebte emne formes til en katalysator, er virknin-
gen af en dampbehandling eller lignende udpraget. Der kan yderligere
ved virkningen af det ovenfor navnte kalcineringsmetode opnis et

stobt emne af syntetisk mordenit med en ensartet form og et tilstrak-

keligt stort porevolumen.

Hvis der imidlertid anvendes en vandig oplesning af kommercielt til-
gengeligt natriumsilicat nr. 3 direkte som krystallisationsoplesning,
foreges krystallisationsoplesningens viskositet efter krystallisatio-
nen drastisk, og denne forsges yderligere ved afkeling af reaktions-
beholderen; denne tendens er sarlig markant i narheden af den ydre
overflade af det stobte emne af syntetisk mordenit. Selv om dannelsen
af pulverformet mordenit formindskes meget ved virkningen af kim-
krystallerne i den evre del af det krystalliserende "sammenpakkede"
lag, er indbyrdes vedhaftning pi det stebte emne stadig kraftig og
handtering meget vanskelig. P4 det efterfslgende vasketrin kraves

der en stor mangde varmt vand og lang tid. Mere specifikt nedsankes
det krystalliserede stgbte mordenitemme i en vandig oplesning af
natriumsilicat med hej viskositet, og viskositeten 1 den vandige op-
losning af natriumsilicat foreges yderligere, nar reaktionsbeholderen
afkoles. Saledes bliver det nsdvendigt med en vanskelig operation til
fjernelse af den vandige oplesning af natriumsilicat ved en hgj tem-
peratur under et hejt tryk for effektivt at adskille det stebte emne

af syntetisk mordenit fra den vandige oplesning af natriumsilicat.

Der er udfert forsoeg med hemblik pid at eliminere denne ulempe, og det
har vist sig, at nir Si0j-koncentrationmen alene reduceres i den van-
dige oplesning af natriumsilicat, der anvendes som krystallisations-
oplesning, er det vanskeligt at opretholde det kalcinerede stebte
emnes form under krystallisationen, og i ekstreme tilfazlde er det
praktisk talt umuligt at opretholde det stebte emnes form. Det blev

ligeledes erkendt, at nar NajgO-koncentrationen alene reduceres, kan
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det kalcinerede steobte emnes form opretholdes, men krystallisationen
forleber ikke i tilstrazkkelig grad, og det er vanskeligt at opnid et
krystalliseret stobt emne med hej krystallinitet, og nir bade SiOo-
og NagO-koncentrationen reduceres, er ogsd SiO;/Naj0-molforholdet en
vigtig faktor. Det har nemlig vist sig, at nar der anvendes en kry-
stallisationsoplesning med en sammensztning som beskrevet nedenfor,
forirsages der ikke indbyrdes vedhaftning pd det stebte emnes partik-
ler pad grund af pulverformet mordenit og hejviskost natriumsilicat,

og handtering lettes i stor udstrzkning.

Mere specifikt er SiOp-koncentrationen 7-25 vagtprocent, fortrinsvis
7-12 vagtprocent, og NajO-koncentrationen er 2-8 vagtprocent, for-
trinsvis 2-6 vagtprocent, i den vandige oplesning af nafriumsilicat,
der anvendes som krystallisationsoplesning ifelge den foreliggende
opfindelse. Det foretrzkkes, at Si0j/Naj0-molforholdet er 0,9-4,0.
Sammensatningen af krystallisationsoplesningen ligger fortrinsvis
inden for det ovenfor navnte omrdde uden hensyn til det stsbte ud-
gangsemnes sammensatning. Mzngden af den anvendte vandige oplesning
af natriumsilicat er sadan, at det kalcinerede stsbte emne anbragt i

beholderen er fuldstandigt nedsaznket heri.

Til udforelse af den foreliggende opfindelse kan ethvert materiale
eller enhver blandingsmetode valges til regulering af Si09- og Na,0-
koncentrationerne og SiOy/Naj0-molforholdet inden for de forudbe-
stemte omriader. Fx kan der navnes en metode, hvor en vandig oplesning
af natriumsilicat nr. 3 fortyndes med rent vand. I overensstemmelse
med denne metode kan en vandig oplesning af natriumsilicat med lave
8i09- og NajO-koncentrationer fremstilles relativt let og skonomisk
fordelagtigt uden at andre Si0y/Naj0-molforholdet i den vandige op-

losning af natriumsilicat.

Krystallisation udferes ved fra 150 til 200°C under autogent tryk

fortrinsvis i 24-72 timer.

P4 krystallisationstrinnet kan omrering udferes, hvis omdrejningshas-
tigheden er siledes, at friktion blandt partikler af det stgbte emne
ved rotation af omreringsbladet eller friktion mellem det stobte emne

og omreringsbladet ikke fordrsager slid pa det stsbte emne.
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Nar krystallisationen er fardig, afkeles reaktionsbeholderen til
stuetemperatur med kelevand, og det krystalliserede stebte emne
adskilles fra krystallisationsoplesningen, hvorefter det krystalli-
serede stobte emne vaskes tilstrzkkeligt med vand eller varmt vand

og terres, hvilket giver et stebt emne af syntetisk mordenit af

natrium-type.

Som det fremgar af beskrivelsen ovenfor medforer den foreliggende
opfindelse, at handtering af det krystalliserede stebte emne er meget
let, og selv ved stuetemperatur kan det krystalliserede stebte emne
adskilles fra krystallisationsoplesningen, eftersom foregelse i vis-
kositeten i den vandige oplesning af natriumsilicat eller indbyrdes
vedhaftning p4 det stebte emne pa grund af dannelse af pulverformet
mordenit ikke forekommer efter endt krystallisation. Desuden dannes
der overhovedet ikke pulverformet mordenit som biprodukt, ndr SiOj-
og NajO-koncentrationerne i krystallisationsoplesningerne er lave.
Det antages, at dette skyldes, at dannelse af krystalkerner af morde-
nit i den indledende fase af krystallisationen mindskes pa grund af
lave Si09- og NajO-koncentrationer i krystallisationsoplesningen.
Siledes kan indbyrdes vedhaftning pa det krystalliseredé stobte emne
pa grund af pulverformet mordenit fuldstazndigt undgas. Nar der anven-
des en fortyndet vandig oplesning af natriumsilicat som krystallisa-
tionsoplesning, kan maengden af vandig oplesning af natriumsilicat nr.
3 desuden reduceres, hvorved metoden bliver skonomisk fordelagtig, og

der krzves ikke en stor mengde vand eller varmt vand til vask af det

krystalliserede stebte emne.

Den foreliggende opfindelse frembyder desuden en fordel derved, at
krystallisation af et stebt emne af syntetisk mordenit under omrsrte
betingelser muliggeres, selv om dette er umuligt med den konventio-
nelle metode til fremstilling af et emne af syntetisk mordenit. Det
antages, at dette skyldes, at overforslen af materiale mellem oples-
ningen og det stebte emne er reguleret. Dette er af stor vigtighed
set fra et industrielt synspunkt. Nir en zeolit syntetiseres undex
stationzre betingelser, er det ikke tilladeligt at anvende en stor
reaktionsbeholder, eftersom temperaturfordelingen er meget kraftig i

reaktionsbeholderen, hvilket vanskeligger dannelse af en zeolit med
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en hej grad af krystallisation eller stor renhed. Som middel til at
reducere temperaturfordelingen ber man tage en metode i betragtning,
hvorved reaktionsbeholderens varmeovergangsareal foreges. Men hvis
reaktionsbeholderens varmeovergangsareal foreges, bliver reaktions-
beholderens struktur kompliceret, og reaktionsbeholderen foretrzkkes
ikke som et apparatur til industriel fremstilling. Eftersom syntese
under omrorte betingelser muliggeres ifelge den foreliggende opfin-
delse, krazves der ingen specielle foranstaltninger pi reaktionsappa-
raturets struktur for at lese problemet med at tilfere varme for at

forege udbyttet fra reaktionsapparaturet.

Det stebte emne af syntetisk mordenit fremstillet ved fremgangsmiden
ifplge den foreliggende opfindelse kan adsorbere en tilstrakkelig
mazngde benzen. Selv hvis dette stebte emne underkastes en ionbytter-
behandling, en syrebehandling, en varmebehandling eller lignende,
bibeholdes desuden formen, og det stebte emne har en mekanisk styrke,

der er tilstrazkkelig til at modstd industriel anvendelse.

Det steobte emne af syntetisk mordenit kan siledes anvendes som adsor-
berende stof i sig selv, og hvis det stobte emne underkastes ionbyt-
ning med ammonium og derefter kalcineres, kan der vindes et stebt
emne af syntetisk mordenit af H-typen. Et stebt emne af syntetisk
mordenit af aluminium-fri H-type vundet ved gentagen mineralsyre-
behandling og varmebehandling kan desuden anvendes som syrekataiysa-

tor i fast form til forskellige reaktiomer.

Opfindelsen belyses narmere i nedenstiende eksempler:

EKSEMPEL 1, 2 0G 3

Sammensatning af Georgia-kaolin, diatoméjord, en vandig oplesning af
natriumsilicat (nr. 3) og kimkrystaller anvendt som udgangsmaterialer

er vist i tabel 1.
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TABEL 1

Sammensatning (vagtprocent)

DK 166723 B1

510y Al)03 Na,y0 Hy0
Georgia-kaolin 46,26 38,46 0,22 13,76
Diatoméjord 83,70 3,18 0,22 10,80
Vandig oplesning af
natriumsilicat nr.3 29,34 0,02 9,36 61,28
Kimkrystaller af
syntetisk mordenit 68,65 11,50 6,81 11,98

Disse udgangsmaterialer blev blandet i forhold som vist i tabel 2, og

blandingen blev zltet tilstrakkeligt i en zltemaskine med vertikal

omrering. Pi dette trin tilsattes som granuleringshjzlpestof 6 g cal-

ciumstearat og 45 g Avicel i eksempel 1 og 3, og 135 g Avicel (kry-

stallinsk cellulose) og 90 g carboxymethylcellulose i eksempel 2.

Gennemsnitspartikelstsrrelsen af det syntetiske mordenit tilsat som

kimkrystal var 7 pm.

TABEL 2
Tilsat mangde (kg)

Vandig oplesn. Kim-

Georgia- Diatomé- af natrium- krys-
kaolin jord silicat taller Vand
Eksempel 1 1,40 2,64 4,06 0,26 0,20
Eksempel 2 1,22 3,07 1,84 0,22 2,30
Eksempel 3 1,40 2,64 4,06 0,26 0,20

Den siledes vundne udgangsblanding blev stebt som extrudater med en

ydre diameter pa 1,8 mm 1 eksempel 1 og 3 eller til kugler med en

diameter pa 2-4 mm i eksempel 2. Det stebte udgangsemne blev terret
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ved 100°C i 2 timer og anbragt i en kalcineringsovn, der blev holdt
ved 650°C. Det stobte emnes temperatur blev forsget fra omgivelses-
temperatur til 650°C i lebet af 20 minutter. Det stebte emne blev
holdt pad denne temperatur i 1 time. 1 kg af det sdledes vundne kalci-
nerede stebte emne blev derefter afkelet til stuetemperatur, og det
stobte emne blev nedsanket i 1,5 liter vandig oplesning af natrium-
silicat med en sammensatning som vist i tabel 3, opvarmet til 180°C

og krystalliseret under autogent tryk. -

TABEL 3
$109-indhold Na,0-indhold $109/Nas0
(vagtprocent) (vagtprocent) (molforhold)
Eksempel 1 8,80 2,81 3,24
Eksempel 2 9,30 4,90 1,9
Eksempel 3 17,60 5,62 3,24

Da krystallisationen var fardig, blev reaktionsbeholderen afkslet til
stuetemperatur. Efter at den ydre side af reaktionsbeholderen havde
faet et let slag med en trzhammer, kunne det krystalliserede stsbte
emne i reaktionsbeholderen udtages fra reaktionsbeholderen ved hjazlp
af en vandstrem. Det krystalliserede stebte emne havde den samme form
som det stebte emne for krystallisationen, og formen blev ikke sde-
lagt, da det stebte emne blev udtaget fra reaktionsbeholderen. Mang-
den af pulverformet mordenit dannet som biprodukt pi udtagningstrin-
net var mindre end 1 g i eksempel 1 og 2, og mindre end 5 g i eksem-
pel 3.

Hver af de steobte emner af syntetisk mordenit fremstillet ifelge ek-
sempel 1, 2 og 3 blev pulveriseret og underkastet rentgendiffraktome-
tri. Det viste sig, at hvert produkt var sammensat af mordenit, der

var fri for urenheder, og med en hej krystallinitet.

I fig. 1 er vist et rontgendiffraktionsdiagram pa pulvere af det

stebte emne af syntetisk mordenit fremstillet i eksempel 1.
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EKSEMPEL 4

P4 samme made som beskrevet i eksempel 1 blev 36 kg kalcineret stebt
emne fremstillet. Dette stebte emne blev lagt i en reaktionsbeholder
med en kapacitet pa 100 liter, og 54 liter vandig oplesning af natri-
umsilicat (SiOp = 8,80 vagtprocent, Nas0 = 2,81 vagtprocent), der
blev holdt pa 60°C, blev haldt i reaktionsbeholderen. Temperaturen i
reaktionsbeholderen blev havet til 180°C i lgbet af 3 timer. Krystal-
lisation blev udfert ved 180°C under autogent tryk. Omrering af det
kalcinerede stgbte emne og krystallisationsoplesningen i reaktions-
beholderen blev pabegyndt samtidig med, at temperaturen blev havet i

krystallisationsoplesningen, og omreringen blev standset efter 5

timers forleb.

Da krystallisationen var fardig, blev reaktionsbeholderen afkelet til
stuetemperatur med kelevand, og krystallisationsoplesningen blev ud-
taget fra den nedre del af reaktionsbeholderen. Det krystalliserede
stobte emne kunne udtages fra reaktionsbeholderen alene ved hjalp af
en vandstrem uden nogen form for slag pa reaktionsbeholderen. Det
siledes vundne krystalliserede stebte emne havde den samme form som
for krystallisationen. Af resultaterne af rontgendiffraktometrien pa
pulvere kunne ses, at det krystalliserede stsbte emne var sammensat
af mordenit, som var fri for urenheder, og med en hoj krystallinitet.
Da andre fysiske egenskaber blev malt, viste det sig, som vist i ta-
bel 4, at det krystalliserede stobte emne var et stebt emmne af syn-

tetisk mordenit, som kunne anvendes 1 praksis.
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TABEL 4

Kemisk analyse (molforhold):
§109/Al903 11,6
Naj0/A1,0, 1,02

BET specifikt overfladeareal 349 mz/g

Benzen, adsorptionsmazngde 7,3 vagtprocent
(25°C, 50 mmHg)

Porevolumen 0,23 cm3/g
Trykstyrke 2,55 kg

SAMMENLIGNINGSFORSGG 1 0G 2

Et kalcineret stobt emne blev fremstillet pi samme midde som beskrevet
i eksempel 1, og 1 kg af det kalcinerede stobte emne blev nedsznket i
1,5 liter vandig oplesning af natriumsilicat og natriumhydroxid med

en sammensatning som vist i tabel 5. Det kalcinerede stebte emne blev

holdt pa 175°C under autogent tryk i 48 timer.

TABEL 5

8i09-indhold Naj0-indhold Si0Oy/Nas0
(vegtprocent) (vegtprocent) (molforhold)

Sammenlignings-

eksempel 1 29,34 9,36 3,24
Sammenlignings-

eksempel 2 0 3,80 -

Da krystallisationen var fardig, blev reaktionsbeholderen afkelet til

stuetemperatur.

I sammenligningseksempel 1 blev det krystalliserede stobte emne frem-

stillet nedsanket i den vandige oplesning af natriumsilicat med hej
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viskositet, og det var umuligt at udtage det krystalliserede stebte
emne fra reaktionsbeholderen pd samme made som beskrevet i eksempel
1. Det var nemlig umuligt at udtage det krystalliserede stebte emne
uden deformation. Mzngden af mordenit dannet som biprodukt var 26 g.
Af resultaterne af rentgendiffraktometrien pa pulvere af det vundne
krystalliserede stebte emne sas det, at det krystalliserede stebte

emne var sammensat af mordenit, som var fri for urenheder.

I sammenligningseksempel 2 kunne det kalcinerede stobte emne ikke
bibeholde sin form efter endt krystallisation, og det krystalliserede

produkt forela som en opslemning.

PATENTKRAV

1. Fremgangsmade til fremstilling af et af et stobt emne af syntetisk
mordenit, ved hvilken fremgangsmade en udgangsblanding, der som
hovedkomponenter indeholder en siliciumdioxid-kilde, en aluminium-
oxid-kilde, en alkalimetal-kilde og vand, stebes til dannelse af et
stobt udgangsemne, det stebte emne kalcineres til dannelse af et
kalcineret stebt emne, og det kalcinerede stobte emne opvarmes i en
vandig oplesning af natriumsilicat,

kendetegnet ved, at

a) der tilvejebringes et mordenit-kimkrystalpulver i udgangsblandin-
gen,

b) nar det stebte udgangsemne kalcineres, haves temperaturen ved op-
varmning til en kalcineringstemperatur pa ikke under 400°C ved en
gennemsnitlig stigningstakt pd mindst 10°C/minut, og kalcinering
udfores ved denne kalcineringstemperatur inden for 2 timer, og

¢) nar det kalcinerede stebte emne krystalliseres, anvendes der som
vandig oplesning af natriumsilicat en vandig oplesning af natrium-
silicat med en SiOp-koncentration pa 7-25 vagtprocent, en Nazo-kbn—

centration pa 2-8 vagtprocent og et SiOz/NaZO-molforhold pa 0,9-4,0.

2. Fremgangsmiade ifelge krav 1,
kendetegnet ved, at udgangsblandingen har et $i09/A1903-

molforhold pa 9-30 og et NaZO/A1203-molforhold pa 0,5-7,5.
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3. Fremgangsmade ifelge krav 1 eller 2,
kendetegnet ved, at aluminiumoxid-kilden er valgt blandt
aluminiumhydroxid, aluminiumoxid, natriumaluminat, aluminiumsulfat,

aluminiumnitrat, kaolinit og montmorillonit.

4. Fremgangsmade ifelge et hvilket som helst af kravene 1-3,
kendetegmnet ved, at siliciumdioxid-kilden er valgt blandt
amorft silica, silicasol, silicagel, natriumsilicat, diatoméjord og

silicatmineraler.
5. Fremgangsmade ifslge et hvilket som helst af kravene 1-4,
kendetegnet ved, at alkalimetal-kilden er valgt blandt

natriumhydroxid, natriumsilicat og natriumaluminat.

6. Fremgangsmiade ifolge et hvilket som helst af kravene 1-5,

"kendetegnet ved, at mengden af mordenit-kimkrystalpulver

er 0,1-10 vagtprocent baseret pa udgangsblandingen pa ter basis.

7. Fremgangsmade ifelge krav 1,

kendetegnet ved, at mordenit-kimkrystalpulveret har en

partikeldiameter pa fra ca. 1 um til ca. 5 pm.

8. Fremgangsmade ifslge krav 1,
kendetegnet wved, at mengden af vand i udgangsblandingen
ligger pa 40-120 vagtprocent baseret pd udgangsblandingen pi ter

basis.

9. Fremgangsmide ifslge krav 1,
kendetegnet ved, at krystallisationen udferes ved en tem-

pératur pa& 150-200°C under autogent tryk.
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