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Zpiisob vyroby zeolitu Beta

(57)Anotace:

Vynalez se tyka zpiisobu vyroby zeolitu Beta s obsahem
kationti alkalickych kovii men$im nez 0,01 % spo¢iva v tom,
Ze se k ptipravenému prekurzoru pfida vodny roztok
tetraethylamoniumhydroxidu a o&kovaci krystaly zeolitu Beta.
V takto piipravené reakéni smési probéhne za michéni syntéze
pfi teploté 120 aZ 150 °C po dobu 1 aZ 14 dni. Prekurzor se
pripravi sraZenim solu kyseliny kfemi¢ité roztokem hlinité
soli za vzniku suspenze o uniformni velikosti &astic. Pak se od
prekurzoru ve formé sraZening oddgli kapalné faze. Prekurzor
Ize té7 pripravit tak, Ze se nejprve vysraZi sol kyseliny
kiemicité reakei s roztokem hydroxidu-chloridu hlinitého
obsahujicim 8 % hmotn. Al a 20 % hmotn. chloridovych
iontd. Poté se od prekurzoru ve formé sraZeniny oddéli
kapalné faze. Prekurzor lze téZ pfipravit sraZenim roztoku

alkalického k¥emicitanu roztokem kyseliny sirové a siranu
hlinitého za vzniku suspenze o uniformni velikosti &astic. pak
se od prekurzoru ve formé sraZeniny oddéli kapalna faze a
sra¥enina se promyje roztokem dusi¢nanu amonného.
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Zpusob vyroby zeolitu Beta

Oblast techniky

Vynalez se tyka zplsobu vyroby zeolitu Beta s obsahem kationtii alkalickych kovii
mensim nez 0,01 % z prekurzoru.

Dosavadni stav techniky

Zeolit Beta je Sirokopérézni krystalicky alumosilikat, jehoZ syntéza byla poprvé
patentovana v roce 1967 [US patent 3 308 069]. P¥i pom¢ru atomi Si : Al ve struktufe
vEt§im neZ 12 : 1 vykazuje zeolit Beta vysokou strukturni a termalni stabilitu. Jeho
krystalick4 struktura obsahuje péry o velikosti 7,6 x 6,4 a 5,5 x 5,5 A, tvofené
dvanacti¢lennymi kruhy. Velikost pérd zeolitu Beta je vyhodnd v katalyze reakci
objemn&j$ich organickych molekul, které nemohou vstupovat do pori
sttedndpdréznich zeolit, jako je napiiklad velmi Casto pouZivany stiednéporezni
zeolit ZSM-5 s deseti¢lennymi kruhy o velikosti péri 5,4 x 5,6 Aas51x55A.

Vyhodnost zeolitu Beta se projevuje i v reakcich organickych sloucenin
katalyzovanych Lewisovymi kyselinami. Pro tyto ucely je nutné pouZit zeolit Beta
v H-form&, kdy kationtové polohy ve struktufe jsou obsazeny H' ionty. Zeolit Beta
v H-form& obsahuje siln& kysela katalyticka centra Lewisova typu, kterd se uplatiuji
napiiklad pfi elektrofilnich substitucich na benzenovém jadfe pii vyrobé kumenu a
ethylbenzenu.

Syntéza zeolitu Beta vSak probiha v silné zésaditém prostfedi za pritomnosti kationti
alkalickych kovil a organickych templatii, obsahujicich kvarterni amoniové kationty, a
sice tetracthylamoniové, které podmitiuji vznik struktury zeolitu Beta. Zeolit Beta
tudiZ obsahuje v kationtovych polohéch pro kompenzaci naboje kationty alkalickych
kovi. Je tedy nutné prevést jej do H-formy iontovou vyménou amonnymi kationty.
Pfedtim je nutné provést deaminaci, pfi které se z périi zeolitu Beta odstrani veskere
organické latky véetnd tetraethylamoniovych kationti kalcinaci. Pro aplikaci zeolitu
Beta v kysele katalyzovanych reakcich musi byt provedena deaminace zeolitu Beta
v proudu inertniho plynu nebo vzduchu pii teplot€ nad 400 °C.

Nevyhodou tohoto zpiisobu je ptomnost kationtii alkalickych kovi, kterd vyZaduje
deaminaci a naslednou iontovou vyménu za vzniku zeolitu Beta v H-formé.

Pro aplikaci zeolitu Beta v kyselé katalyze je vyhodné syntetizovat pifmo zeolit Beta
bez piitomnosti kationtli alkalickych kovi a potfebnou zasaditost reakcni smési
zajistit pouZitim tetraethylamoniumhydroxidu, ktery je silnou zasadou. Zeolit Beta je
pak po vysuSeni a aktivaci kalcinaci ptimo v H-form& a deaminace ani nasledna
iontova vyména neni nutna.

Pozdgji bylo ovéfeno [Camblor at al., Stud. Surf. Sci. Catal 105, 341-348 (1997)], Ze
pritomnost kationtd alkalickych kovii neni pro vyrobu zeolitu Beta nutna.

Spanglska piihlaska vynalezu [P9501552] uvadi, Ze syntéza zeolitu Beta je moZna pii
relativng  vysokém  mmoZstvi  tetraethylamoniumhydroxidu a s pouZitim
tetraethylorthosilikatu jako zdroje kiemiku.

Nevyhodou tohoto zplisobu je velka spotieba tetraethylamoniumhydroxidu a pouziti
tetraethylorthosilikatu.
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V dal¥i ptihlasce vynalezu [PCT/EP97/01349] je popséna metoda syntézy zeolitu
Beta s pouZitim tetraethylorthosilikatu jako zdroje kfemiku a v pfitomnosti
fluoridovych aniontl, kterd zpravidla vede k vétSsim krystalim nevhodnym pro
aplikace v katalyze. V obou patentovych spisech je uveden vytéZek zeolitu Beta vetsi
nez 20 % vychozi reakéni smési.

Nevyhodou tohoto zpisobu je pouZiti tetracthylorthosilikatu a zna¢ného mnoZstvi
tetraethylamoniumhydroxidu  (ve  v8ech  pfikladech  pfihlaSky  vynllezu
[PCT/EP97/01349] je molarni pomér tetraethylamoniumhydroxidu : SiO, v&tsi neZ
0,5:1). ,

Jina ptihlaska vynalezu [PCT/EP/94/02458] popisuje syntézu zeolitu Beta za tlaku
ethylenu, vzniklého v diisledku pfidani ethanolu do reakéni smési. Jako zdroj kfemiku
byl pouzit koloidni oxid k¥emigity, dale byl do reakéni smési pfidan peroxid vodiku.
Molarni pomér tetraethylamoniumhydroxidu : SiO; byl vét$i neZ 0,5 : 1. Uvadi se zde
vytéZek zeolitu Beta 42 % z celkové hmotnosti SiO; + AL Os.

Nevyhodou tohoto zpisobu je tlak ethylenu, pouZiti koloidniho oxidu kfemicitého a
nizky vytszek.

Zpiisob syntézy zeolitu Beta poskytujici vysoky vytézek pfi pouZiti alternativnich
surovin kiemiku a hliniku, av$ak v pfitomnosti kationtt alkalickych kovii, byl popsan
v americkych patentech [US 4 847 055 a 5 427 765]. V téchto patentech byl pro
syntézu zeolitu Beta pouZit specidlné pfipraveny prekurzor, kterym je amorfni
alumosilikat nebo silikat o definované uniformni velikosti ¢astic, ktery md i pii
vysokém podilu susiny nizkou viskozitu a je tedy dobfe michatelny.

Nevyhodou tohoto zplisobu je pfitomnost kationtii alkalickych kovil v reakéni smési,
a tudiZ i v kationtovych polohach syntetizovaného zeolitu, kterd je uvedena jak
v piikladech, tak i v patentovych narocich obou patentil.

Podstata vynalezu

Vyie uvedené nedostatky odstraiiuje zplisob vyroby zeolitu Beta s obsahem kationtd
alkalickych kovii men$im neZ 0,01 % z prekurzoru, charakterizovany tim, Ze se
nejprve pfipravi prekurzor reakcei roztokid obsahujicich zdroj kfemiku a hliniku za
vzniku amorfniho alumosilikatu s obsahem kationtil alkalickych kovli menSim neZz
0,01 %. K ndmu se pfidd vodny roztok tetracthylamoniumhydroxidu v molarnim
poméru ku SiO, v prekurzoru 0,14 : 1 az 0,5 : 1 a otkovaci krystaly zeolitu Beta v
mnoZstvi 1 aZ 10 % hmotn. vzhledem k SiO, v prekurzoru. V takto pfipravené reak¢ni
smési probéhne za michani syntéza pii teploté 120 az 150 °C po dobu 1 az 14 dni.

Vyhodné provedeni tohoto zplisobu spo¢iva v tom, Ze se prekurzor pfipravi tak, Ze se
nejprve vysrazi sol kyseliny kiemicité s obsahem 13,5 % hmotn. SiO; a méné neZ
0,01 % kationti alkalickych kov@ reakci s vodnym roztokem dusi¢nanu hlinit¢ho
s obsahem 33,2 % hmotn. AI(NO;); a pak se od prekurzoru ve formé sraZeniny oddgli
kapalna faze.

Jiny moZny zplsob vyroby probihd tak, Ze se nejprve vysrazi vodny roztok
kiemi&itanu sodného s obsahem 15 % hmotn. SiO; a 4,4 % hmotn. Na,O vodnym
roztokem siranu hlinitého a kyseliny sirové s obsahem 3,3 % hmotn. ALO; a

25,5 % hmotn. SO 42- pii pH 7,5 aZ 8. Pak se od prekurzoru ve formé sraZeniny odd&li
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kapalnd faze a prekurzor se promyje 5 litry roztoku dusi¢nanu amonného o
koncentraci 0,5 mol/l na 1 kg srazeniny.

Dalsi vyhodny zpiisob vyroby lze charakterizovat tak, Ze se prekurzor pfipravi tak, Ze
se nejprve vysraZ sol kyseliny kfemidité obsahujici 26 % hmotn. SiO, a
1,72 % hmotn. NH; reakci s roztokem hydroxidu-chloridu hlinit¢ho obsahujicim
8 % hmotn. Al a 20 % hmotn. chloridovych iontd, poté se od prekurzoru ve formé
srazeniny oddéli kapalna faze.

Vyhodou zplisobu vyroby zeolitu Beta podle vyndlezu proti dosavadnimu stavu
techniky je pom&mé nizka spotfeba tetraethylamoniumhydroxidu. Dalsi vyhodou je
to, Ze syntéza zeolitu Beta bez Kkationtd alkalickych kovli nevyZaduje
tetraethylorthosilikat jako zdroj kiemiku ani pfitomnost ethylenu. Vyhodnost zpiisobu
vyroby zeolitu Beta podle vynalezu spodivé v nalezeni postupu piipravy prekurzoru,
tj. specialng p¥ipraveného alumosilikatu o uniformni velikosti &astic, ktery obsahuje
méné neZ 0,01 % kationtd alkalickych kovii a je tudiZz vhodny k syntéze zeolitu Beta
s obsahem kationti alkalickych kovi mensim nez 0,01 %.

Prekurzor je suspenze jemné vysraZeného alumosilikitu o definované velikosti Castic
v rozsahu 3 aZ 10 nm, ktera je malo viskdzni a tedy i dobfe michatelna i pfi vysokém
obsahu susiny, coZ umo#iuje syntetizovat zeolit Beta v H-formé s vyt€Znosti aZ 25 %
z celkové hmotnosti reakéniho gelu véetn& vody pfi vice nez 99% vytézku vzhledem
k celkové hmotnosti SiO, + AlLOs. Navic jsou atomy hliniku v prekurzoru
rovnomémg distribuovany, coZ pfi syntéze zeolitu Beta vede k pravidelnému
uspotadani hlinikovych atomd ve struktufe. Kdyby nebylo dosaZeno rovnomeérného
zabudovéni hlinfkovych atomil do struktury prekurzoru a uniformni velikosti ¢astic,

v

pravd&podobnosti vyskytu fazovych necistot.

Piiklady provedeni vynalezu

Poznamka: Hodnota krystalinity, uvedena v tabulkéch, se vztahuje k primyslovému
vzorku komeréné vyrabéného zeolitu Beta.

Piiklad 1
Syntéza zeolitu Beta z prekurzoru pfipraveného z roztoku kfemicitanu sodného
a) Ptiprava prekurzoru

Do prittoéného intenzivné michaného reaktoru byl pfivadén vodny roztok kfemicitanu
sodného (roztok 1, obsahujici 15 % hmotn. SiO;, 4,4 % hmotn. Na,O a
0,004 % hmotn. Al,0s) pritokem 1,2 kg/h, ktery se sraZel vodnym roztokem siranu
hlinitého a kyseliny sirové (roztok 2, obsahujici 3,3 % hmotn. AlO3 a 25,5 % hmotn.
SO4*) ptivadénym pritokem 0,32 kg/h. Stfedni doba zdrZeni v reaktoru byla
12,5 min. Vysledna suspenze na vystupu z reaktoru méla kaSovity charakter. Hodnota
pH byla udrZovana v intervalu 7,5 az 8 regulaci priitoku roztoku 2. Reakce probihala
pii laboratorni teploté.

Prekurzor ve formé suspenze byl pak zfiltrovan a filtraéni kola¢ promyt roztokem
dusi¢nanu amonného o koncentraci 0,5 mol/] a destilovanou vodou. Na 1 litr surového
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prekurzoru bylo tfeba 2 litry roztoku dusinanu amonného, ziskano bylo 420 g
hotového prekurzoru s 30 % suSiny, obsahujici SiO; + Al;O3 v moldrnim poméru
Si:Al=13,5:1.

b) Syntéza zeolitu Beta

Do nadoby o objemu 150 ml bylo pfedloZeno 57,2 g 36,9% vodného roztoku
tetraethylamoniumhydroxidu (déle téZ TEAOH) a 0,38 g zeolitu Beta jako oCkovaci
krystaly, pak bylo po malych davkach pfidano 100 g prekurzoru (obsah suSiny
30,6 % hmotn., Si : Al 13,5 : 1). Vysledna suspenze byla michéna celkem 30 minut.
Smés byla umisténa do &tyf autoklavii o objemu 100 ml, kde za stalého otaCeni o
frekvenci 45 ot/min prob&hla syntéza v su$arng pii 135 °C. Doba syntézy byla v
jednotlivych autoklavech riiznd, ato 24 h, 64,5h, 88,5ha 112,5 h.

Tabulka 1: Vysledky syntézy zeolitu Beta dle piikladu 1

Cislo doba molarni molarni krystalinita velikost
syntézy syntézy pomeér pomér Si : Al (%) astic (um)
TEAOH : v zeolitu
(hod) Si0;
Beta-18 24 0,3 13,5 80 0,2
Beta-19 64,5 0,3 13,5 101 0,2
Beta-20 88,5 0,3 13,5 107 0,2
Beta-21 112,5 0,3 13,5 108 0,2
Priklad 2

Syntéza zeolitu Beta z prekurzoru pfipraveného ze solu kyseliny kfemicité

a) Pfiprava prekuzoru

Pro kontinuélni sraZeni prekurzoru byl pfipraven roztok 1, tj. roztok solu kyseliny
kfemicité obsahujici 13,5 % hmotn. SiO; a 0,8 % hmotn. NH;, a roztok 2, obsahujici
33,2 % hmotn. AI(NOs)s.

SraZeni probihalo v kontinualnim reaktoru p¥i poméru pritokd roztoku 1 : roztok 2 =
11,7 : 1 a stfedni dobé zdrzeni 12,5 min.

Prekurzor ve formé suspenze byl odstfedén na filtraéni odstfedivce. Vysledny
prekurzor mé&l obsah susiny 36 % a molarni pomér Si: Al =28 : 1.

b) Syntéza zeolitu Beta

Do nadoby o objemu 150 ml bylo pfedloZeno 45,2 g 40,8% vodného roztoku TEAOH
a 0,44 g o&kovacich krystalii zeolitu Beta. Pak bylo po malych davkéch pfidano 100 g
prekurzoru (obsah susiny 36,2 % hmotn., Si : Al = 27,8 : 1). Vysledna suspenze byla
michéna celkem 30 minut. Smés byla umisténa do dvou autoklavi o objemu 100 ml,
kde za stilého otaeni o frekvenci 45 ot/min probéhla synteza

v autoklavu 1 v su$arng p¥i 135 °C po dobu 66 hodin a v autoklavu 2 v jiné susarné -

pii 120 °C po dobu 340 hodin.
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Tabulka 2: Vysledky syntézy zeolitu Beta dle ptikladu 2

Cislo syntézy moléarni pomé&r molarni pomér krystalinita
TEAOH : SiO, Si : Al v zeolitu
Beta-37/1 0,22 27,8 92
Beta-37/2 0,22 27,8 95
Ptiklad 3

Syntéza zeolitu Beta z prekurzoru pfipraveného z roztoku kfemicitanu sodného
a) Priprava prekurzoru

Do priitoéného intenzivng michaného reaktoru byl pfivadén vodny roztok kfemicitanu
sodného (roztok 1, obsahujici 15 % hmotn. SiO;, 4,4 % hmotn. Na,O a 0,004 %
hmotn. Al,O3) prutokem 1,2 kg/h, ktery se sréZel vodnym roztokem siranu hhmteho a
kyseliny sirové (roztok 2, obsahujici 3,3 % hmotn. Al,O; a 25,5 % hmotn. SO,™)
pfivadénym pritokem 0,32 kg/h. Stiedni doba zdrZeni v reaktoru byla 12,5 min.
Vysledna suspenze na vystupu z reaktoru méla kaSovity charakter. Hodnota pH byla
udrzovana v intervalu 7,5 az 8 regulaci pritoku roztoku 2. Reakce probihala pfi
laboratorni teploté.

Prekurzor ve formé suspenze byl pak zfiltrovan a filtraéni kola¢ promyt roztokem
dusiénanu amonného o koncentraci 0,5 mol/l a destilovanou vodou. Na 7,5 litru
surového prekurzoru bylo tfeba 15 litrii roztoku dusiénanu amonného, ziskéno bylo
3,1 kg hotového prekurzoru s 30 % susiny, obsahujici SiO, + Al,O3 v molamim
poméru Si: Al=12:1.

b) Syntéza zeolitu Beta

Do nadoby o objemu 5 1 bylo pfedloZeno 1433 g 45,7% vodného roztoku TEAOH a
10,6 g zeolitu Beta jako ofkovaci krystaly. Pak bylo po malych davkach pfidano
3100 g prekurzoru (obsah suginy 30,4 %, Si : Al = 12 : 1). Vysledna suspenze byla
michana celkem 30 minut. Reakéni smés byla umisténa do autoklavu o objemu 5 1,
kde prob&hla syntéza za michani kotvovym michadlem pii 135 °C po dobu 6 dni.

Tabulka 3: Vysledky syntézy zeolitu Beta dle piikladu 3

Cislo syntézy pomer molarni pomér krystalinita (%)
TEAOH : SiO, Si: Al v zeolitu
Beta-4V 0,3 13 100
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Priklad 4

Syntéza zeolitu Beta z prekurzoru p¥ipraveného ze solu kyseliny kiemicité

a) Piiprava prekuzoru

Pro kontinualni sraZeni prekurzoru byl pouzit roztok 1, tj. roztok solu kyseliny

k¥emigité obsahujici 13,5 % hmotn. SiO, a 0,8 % hmotn. NH; ktery byl srazen
roztokem 2, obsahujicim 33,2 % hmotn. AI(NO3)s.

SraZeni probihalo v kontinualnim reaktoru pfi poméru priitokd roztoku 1 : roztok 2 =
11,7 : 1 a stfedni dobé& zdrZeni 12,5 min.

Prekurzor ve formé& suspenze byl odstfedén na filtra¢ni odstfedivce. Vysledny
prekurzor mél obsah susiny 36 % a molarni pomér Si : Al =28 : 1.

b) Syntéza zeolitu Beta

Do nadoby o objemu 150 ml bylo pfedloZeno 34,8 g 36,9% vodného roztoku
TEAOH, 0,88 g okovacich krystal zeolitu Beta a po malych davkach bylo pfidano
100 g prekurzoru za michani. Polovina reakéni smési byla umisténa do autoklavu 1,
k druhé poloving bylo pfidiano 40,6 g 36,9% vodného roztoku
tetracthylamoniumhydroxidu. Pak byla tato druhd reakéni smés umisténa do
autoklavu 2. Syntéza probihala v autoklavech za otaceni v susarné pfi 135 °C po dobu
5 dni.

Tabulka 4: Vysledky syntézy zeolitu Beta dle pfikladu 4

Cislo syntézy molarni pomér molarni pomér krystalinita (%)
TEAOH : SiO, Si : Al v zeolitu
Beta-17/1 0,14 28 60
Beta-17/2 0,5 28 100
Priklad 5

Syntéza zeolitu Beta z prekurzoru pfipraveného ze solu kyseliny kfemicité
a) Piiprava prekurzoru

Do michané nadoby se piivadél konstantnim pritokem roztok solu kyseliny kiemicité
obsahujici 26 % hmotn. SiO, a 1,7 % hmotn. NH; a roztok hydroxidu-chloridu
hlinitého obsahujici 8 % hmotn. Al a 20 % hmotn. chloridovych iontli. SraZeni
probihalo celkem 45 minut, celkové mnozstvi roztoku solu kyseliny kfemi¢ité bylo
537 g, roztoku hydroxidu-chloridu hlinitého bylo pouZito celkem 58,1 g. Vznikla
suspenze byla odstfed&na a pevna faze byla pouZita jako prekurzor pro syntézu zeolitu
Beta.

6/9




b) Syntéza zeolitu Beta

K 50 g prekurzoru s obsahem sus$iny 38 % bylo pfidano 28,5 g 45,8% roztoku
TEAOH a 0,23 g oc¢kovacich krystali zeolitu Beta. Syntéza probihala 72 hodin pfi
135 °C. Z reak¢ni smési bylo ziskéno 25 g zeolitu Beta.

Tabulka 5: Vysledky syntézy zeolitu Beta dle ptikladu 5

Cislo syntézy moléarni pomér moléarni pomé&r krystalinita (%)
TEAOH : Si0, Si: Al v zeolitu
Beta-50 0,3 13,5 100

Primyslova vyuzitelnost

Zpisob vyroby zeolitu Beta podle vynalezu je vyuZitelny pfi vyrobé zeolitu Beta
s obsahem kationti alkalickych kovii men$im nez 0,01 %.
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PATENTOVE NAROKY

Zpiisob vyroby zeolitu Beta s obsahem kationtil alkalickych kovii men§im neZ
0,01 % z prekurzoru, vyznacujici se tim, Ze se nejprve ptipravi prekurzor
reakci roztokl obsahujicich zdroj k¥emiku a hliniku za vzniku amorfniho
alumosilikatu s obsahem kationtd alkalickych kovi menSim neZz 0,01 %,
knému se pfidd vodny roztok tetraethylamoniumhydroxidu v molarnim
poméru ku SiO, v prekurzoru 0,14 : 1 az 0,5 : 1 a ockovaci krystaly zeolitu
Beta v hmotnostnim poméru ku SiO, v prekurzoru 1 : 10 aZ 1 : 100 a v takto
plipravené reakéni smési probshne za michéni syntéza pii teploté 120 aZz
150 °C po dobu 1 aZ 14 dni.

Zpiisob vyroby podle naroku 1 vyznadujici se tim, Ze se prekurzor pfipravi tak,
e se nejprve vysrazi sol kyseliny kiemidité s obsahem SiO; 13,5 % hmotn. a
kationtd alkalickych kovil men$im neZ 0,01 % reakci s vodnym roztokem
dusiénanu hlinitého s obsahem 33,2 % hmotn. AI(NO;3); a pak se od
prekurzoru ve formé srazeniny oddéli kapalna faze.

Zplisob vyroby podle naroku 1 vyznadujici se tim, Ze se prekurzor pfipravi tak,
Je se nejprve vysrdZi vodny roztok kfemifitanu sodného s obsahem
15 % hmotn. SiO, a 4,4 % hmotn. Na,O reakci s vodnym roztokem siranu
hlinitého a kyseliny sirové s obsahem 3,3 % hmotn. ALO; a 25,5 % hmotn.

2-
SO, pii pH 7,5 aZ 8 a pak se od prekurzoru ve formé sraZzeniny oddéli

kapalna fize a prekurzor se promyje 5 litry roztoku dusi¢nanu amonného o
koncentraci 0,5 mol/l na 1 kg sraZeniny.

Zpuisob vyroby podle naroku 1 vyznadujici se tim, Ze se prekurzor pfipravi tak,
e se nejprve vysrazi sol kyseliny kiemicité obsahujici 26 % hmotn. SiO; a
1,72 % hmotn. NH; reakci s roztokem hydroxidu-chloridu hlinit€ého
obsahujicim 8 % hmotn. Al a 20 % hmotn. chloridovych iontii a pak se od
prekurzoru ve formé sraZeniny oddé€li kapalna faze.

8/9




	BIBLIOGRAPHY
	DESCRIPTION
	CLAIMS

