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Beschreibung
HINTERGRUND DER ERFINDUNG

[0001] Zeolithe sind kristalline Aluminiumsilikat-Zusammensetzungen, die mikroporés sind und die aus Tetra-
edern gebildet werden, in denen sich AlO, und SiO, die Ecken teilen. Zahlreiche Zeolithe, sowohl naturliche
vorkommende als auch synthetisch hergestellte, werden bei verschiedenen industriellen Verfahren verwendet.
Zeolithe kennzeichnen sich dadurch, dass sie Porenéffnungen mit einheitlichen Abmessungen haben, eine be-
deutende lonenaustauschkapazitat aufweisen und fahig sind, reversibel eine adsorbierte Phase, die Gberall in
den inneren Hohlrdumen des Kristalls dispergiert ist, zu desorbieren, ohne irgendwelche Atome, welche die
permanente Zeolithkristallstruktur bilden, signifikant zu versetzen.

[0002] Ein spezieller Zeolith, bezeichnet als Zeolith Q, wurde zuerst in US-A-2,991,151 offenbart. Die allge-
meine Formel fiir Zeolith Q wird anhand des Molverhaltnisses der Oxide wie folgt dargestellt: 0.95 + 0.05
M,,,0:Al,0,:2.2 + 0.05 SiO,:xH,0 wobei M zumindest ein austauschbares Kation bezeichnet, n die Valenz von
M darstellt und x einen Wert von 0 bis 5 hat. Die Beispiele in dem Patent werden mit Kalium als M dargestellt.
Die Synthese von Zeolith Q wurde bei 25°C bis 50°C durchgefiihrt. Nach der Aktivierung bei 130°C wurde ge-
funden, dass Zeolith Q kleine polare Molekile adsorbiert.

[0003] In einer Verdffentlichung von John D. Sherman mit dem Titel ,Identification and Characterization of Ze-
olites Synthesized in the K,0-Al,O,-SiO,-H,0O System", Molecular Sieves — 11(102)30, 1974, berichtet er, dass
der Zeolith Q des '151 Patents derselbe Zeolith ist, wie Zeolith K-I, von dem andere Forscher berichtet haben.
UberZeolith K-I wurde zuerst von S. P. Zhdanov und M. E. Ovsepyon in Doklady Chemistry. Proc. Acad. Sci.
USSR, 156, 756 (1964) berichtet. M. E. Ovsepyan und S. P. Zhdanov berichteten weiter tiber K-l Zeolith in Bull.
Acad. Sci. USSR, Chem. Sci. 1, 8 (1965). R. M. Barrer et al. in J. Chem. Soc. (A) 2475 (1968) zeigten, dass
K-l sich bei 168°C zersetzt. Es wird auch von Sherman und anderen Forschern berichtet, dass Zeolith Q ober-
halb 130°C instabil ist und bei 200°C vollstandig zerfallt. Aufgrund dieser thermischen Instabilitat hat Zeolith Q
nur wenig industrielles Interesse bekommen. K. J. Andries et al. hat in Zeolites, 11, 124 (1991) die BPH-Topo-
logie fiir Zeolith Q vorgeschlagen. Uber die Synthese einer reinen Form von Zeolith Q wurde von K. J. Andries
et al., in Zeolites, 11, 116 (1991) berichtet. Schlief3lich offenbart die US-A-5,382,420 eine Zusammensetzung,
die als ECR-33 bezeichnet wird, die ein teilweise durch seltene Erden (La) ausgetauschter Zeolith Q ist. Bei
allen vorgenannten Berichten ist das Si/Al Verhaltnis 1.

[0004] Die Anmelder haben nun einen Zeolithen, der als UZM-4 bezeichnet wird, synthetisiert, der scheinbar
eine dem Zeolith Q, d. h., BPH, dhnliche Topologie hat, jedoch betrachtlich unterschiedliche Eigenschaften auf-
weist. Der groRte Unterschied liegt darin, dass UZM-4 mit héheren Si/Al Verhaltnissen synthetisiert wurde als
Zeolith Q, wobei ausgehend von einem Minimum von 1,5 gesteigert wurde. Die wichtigste Eigenschaft von
UZM-4 ist die groRere thermische Stabilitét, die mit den héheren Si/Al Verhaltnissen zusammenhangt. UZM-4
ist in seinen verschiedenen Formen stabil bis mindestens 400°C und oftmals bis zu mehr als 600°C. Das Rént-
gen-Beugungsmuster von UZM-4 unterscheidet sich bemerkenswert von dem von Zeolith Q; und UZM-4 hat
kleinere Zellenabmessungen als Zeolith Q in Ubereinstimmung mit seinem héheren Si/Al Verhaltnis.

DETAILLIERTE BESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0005] Die Anmelder haben einen Aluminiumsilikatzeolith und substituierte Versionen davon hergestellt, des-
sen topologische Struktur mit BPH verwandt ist, wie in Atlas of Zeolite Structure Types, W. H. Meier, D. H. OI-
son, und C. H. Baerlocher, Herausgeber, Elsevier, (1996), 68-69, beschrieben wurde, der UZM-4 genannt wur-
de. Wie im Detail gezeigt wird, unterscheidet sich UZM-4 hinsichtlich einer Anzahl seiner Eigenschaften von
Zeolith Q. Der vorliegende mikropordse kristalline Zeolith (UZM-4) hat eine empirische Zusammensetzung in
der Form, wie sie synthetisiert wurde, und auf einer wasserfreien Basis, die durch die empirische Formel:
M,"RP"Al, E,Si O, ausgedrickt wird, wobei M zumindest ein austauschbares Kation ist und aus der Gruppe
bestehend aus Alkali- und Erdalkalimetallen ausgewahlt ist. Spezifische Beispiele des M-Kations umfassen,
ohne darauf beschrankt zu sein, Lithium, Natrium, Kalium, Rubidium, Casium, Kalzium, Strontium, Barium und
Mischungen davon. R ist ein organisches Kation, ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus protonierten Ami-
nen, protonierten Diaminen, quaterndren Ammoniumionen, diquaterndren Ammoniumionen, protonierten Alka-
nolaminen und quaternierten Alkanolammoniumionen. Der Wert von ,n", der die gewichtete Durchschnittsva-
lenz von M darstellt, variiert von 1 bis 2. Der Wert von ,p", der die gewichtete Durchschnittsvalenz von R dar-
stellt, variiert von 1 bis 2. Das Verhaltnis von Silizium zu (Al + E) wird durch ,y" dargestellt, das von 1,5 bis 4,0
variiert. E ist ein Element, das tetraedrisch koordiniert ist, das in dem GerUst vorliegt und aus der Gruppe be-
stehend aus Gallium, Eisen, Chrom, Indium und Bor ausgewahlt ist. Der Molenbruch von E ist durch ,x" dar-
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gestellt und hat einen Wert von 0 bis 0,5, wahrend ,z" das Molverhaltnis von O zu (Al + E) ist und durch die
Formel

z=(mMn+rp+3+4vy)2

gegeben ist. Ist M nur ein Metall, dann ist die gewichtete Durchschnittsvalenz die Valenz dieses einen Metalls,
d. h. +1 oder +2. Liegt jedoch mehr als ein M Metall vor, ist der gesamte Betrag von

MY = MOD* + MO2* 4+ MOD* 4
und die gewichtete Durchschnittsvalenz ,n" durch die Formel gegeben:

Mieni+MzeN2+MseN3 +---
mi+ MmMa+ ma---

——

[0006] Gleichfalls ist die gewichtete Durchschnittsvalenz die Valenz des einzelnen R-Kations, d. h. +1 oder
+2, wenn nur ein organisches R-Kation vorliegt. Wenn mehr als ein R-Kation vorliegt, wird der Gesamtbetrag
von R durch die Formel

RY* = REV + RE + REY

gegeben und die gewichtete Durchschnittsvalenz ,p" wird durch die Formel
_ pienh+paera+pserst---
- M4+ f2+ f34 - -

gegeben. Der mikroporése kristalline Zeolith UZM-4 wird durch eine hydrothermale Kristallisation eines Reak-
tionsgemisches hergestellt, das durch das Verbinden reaktiver Quellen von M, R, Aluminium, Silizium und op-
tional E hergestellt wurde. Die Aluminiumquellen umfassen, ohne darauf beschrankt zu sein, Aluminiumalko-
xide, gefallte Aluminiumoxide, Aluminiummetall, Aluminiumsalze und Aluminiumoxidsolen. Spezifische Bei-
spiele von Aluminiumalkoxiden umfassen, ohne darauf beschrankt zu sein, Aluminum-Ortho-Sek-Butoxid und
Aluminium-Ortho-Isopropoxid. Kieselsaurequellen umfassen, ohne darauf beschrankt zu sein, Tetraethylortho-
silikat, kolloidale Kieselsaure, gefallte Kieselsdure und Alkalisilikate. Quellen des E-Elements umfassen, ohne
darauf beschrankt zu sein, Alkaliborate, Borsaure, gefalltes Galliumoxyhydroxid, Galliumsulfat, Eisensulfat, Ei-
senchlorid, Chromnitrat und Indiumchlorid. Quellen des M-Metalls umfassen die Halogenidsalze, Nitratsalze,
Acetatsalze und Hydroxide der jeweiligen Alkali- oder Erdalkalimetalle. Wenn R ein quaternares Ammonium-
kation oder ein quaterniertes Alkanolammoniumkation ist, umfassen die Quellen die Hydroxid-, Chlorid-, Bro-
mid-, lodid- und Fluoridverbindungen. Spezifische Beispiele umfassen ohne Beschrankung Tetramethylammo-
niumhydroxid, Tetraethylammoniumhydroxid, Hexamethoniumbromid, Diethyldimethylammoniumhydroxid, Te-
trapropylammoniumhydroxid, Tetramethylammoniumchlorid und Cholinchlorid. R kann auch als ein Amin, Di-
amin oder Alkanolamin eingefiihrt werden. Spezielle Beispiele sind N,N,N',N'-Tetramethyl-1,6-Hexandiamin,
Triethylamin und Triethanolamin.

[0007] Das Reaktionsgemisch, das die reaktiven Quellen der gewlinschten Komponenten enthalt, kann an-
hand der Molverhaltnisse der Oxide durch die Formel beschrieben werden: aM,,,O : bR,,,0 : 1-cAl,O, : cE,O,
: dSiO, : eH,0 wobei ,a" von 0,05 bis 1,5 variiert, ,b" von 1,0 bis 15 variiert, ,c" von 0 bis 0,5 variiert, ,d" von
2,5 bis 15 variiert und ,e" von 25 bis 2500 variiert. Falls Alkoxide verwendet werden, wird es vorgezogen, einen
Destillations- oder Verdampfungsschritt einzuschlieRen, um die alkoholischen Hydrolyseprodukte zu entfer-
nen. Das Reaktionsgemisch wird nun bei einer Temperatur von 85°C bis 225°C und vorzugsweise von 125°C
bis 150°C fir eine Zeitspanne von 1 Tag bis 2 Wochen und vorzugsweise fur eine Zeit von 2 Tagen bis 4 Tagen
in einem abgedichteten Reaktionsgefall unter autogenem Druck reagieren gelassen. Nachdem die Kristallisa-
tion abgeschlossen ist, wird das feste Produkt zum Beispiel mittels Filtration oder Zentrifugieren aus dem he-
terogenen Gemisch isoliert und dann mit deionisiertem Wasser gewaschen und an der Luft bei einer Tempe-
ratur von Raumtemperatur bis zu 100°C getrocknet.

[0008] Der UZM-4 Aluminiumsilikat-Zeolith, der durch das zuvor beschriebene Verfahren erhalten wird, wird

durch das Roéntgenbeugungsmuster mit den d-Abstanden und relativen Intensitaten charakterisiert, die in der
nachfolgenden Tabelle A angegeben sind.
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Tabelle A
2-0 d(A) 1/1,%
6.45-6.75 13.69-13.08 m
7.52-7.80 11.75-11.33 VS
14.75-15.06 6.00-5.88 w-m
15.30-15.66 5.79-5.65 w
18.70-19.05 4.74-4.66 w-m
20.23-20.51 4.39-4.33 w-m
21.30-21.61 4.17-4.11 m
24.00-24.34 3.70-3.65 m
26.56-26.96 3.35-3.30 w-m
27.47-27.80 3.24-3.21 w-m
28.56-28.88 3.12-3.09 w
29.95-30.31 2.98-2.95 m
30.84-31.19 2.90-2.87 w
33.70-34.17 2.66-2.62 w
35.45-35.92 2.53-2.50 w
43.46-44.00 2.08-2.06 w

[0009] Wie in den Beispielen im Detail gezeigt wird, ist das UZM-4 Material bis zu einer Temperatur von min-
destens 400°C und vorzugsweise bis zu 600°C thermisch stabil. Es wurde auch entdeckt, dass das UZM-4 Ma-
terial eine kleinere ElementarzellgréRe hat als Zeolith Q, was auf ein héheres Si/Al Verhaltnis hinweist. Das
heilt, ein typischer UZM-4 hat eine Elementarzelle mit a = 13,269 A, ¢ = 13,209 A, verglichen mit einer Ele-
mentarzelle fir Zeolith Q mita = 13,501 A und ¢ = 13,403 A.

[0010] Sobald es synthetisiert ist, enthdlt das UZM-4 Material einige der austauschbaren oder ladungsaus-
gleichenden Kationen in seinen Poren. Diese austauschbaren Kationen kénnen gegen andere Kationen aus-
getauscht werden, oder im Fall von organischen Kationen kénnen sie durch Erhitzen unter kontrollierten Be-
dingungen entfernt werden. Da UZM-4 ein groBBporiger Zeolith ist, ist es auch mdglich, einige organische Kat-
ionen direkt durch lonenaustausch zu entfernen.

[0011] Der kristalline UZM-4 Zeolith dieser Erfindung kann verwendet werden, um Gemische molekularer
Spezies zu trennen, Fremdstoffe durch lonenaustausch zu entfernen und verschiedene Kohlenwasser-
stoff-Umwandlungsverfahren zu katalysieren. Die Trennung der molekularen Spezies kann entweder basie-
rend auf der MolekilgréRe (kinetischer Durchmesser) oder auf dem Grad an Polaritat der molekularen Spezies
erfolgen.

[0012] Der UZM-4 Zeolith dieser Erfindung kann auch als ein Katalysator oder als ein Katalysatortrager bei
verschiedenen Kohlenwasserstoff-Umwandlungsverfahren verwendet werden. Kohlenwasserstoff-Umwand-
lungsverfahren sind im Stand der Technik gut bekannt und umfassen Cracken, hydrierendes Cracken, Alkylie-
rung von sowohl Aromaten als auch Isoparaffin, Isomerisierung, Polymerisierung, Reformieren, Hydrogenie-
rung, Dehydrogenierung, Transalkylierung, Hydrierung, Dehydrierung, Hydrofining, Hydrodenitrifizierung, Hy-
drodesulfurierung, Methanierung und Syngas-Shift-Verfahren. Spezifische Reaktionsbedingungen und die Ar-
ten der Zufiuhrungen, die in diesen Verfahren verwendet werden kdnnen, sind ausgefuhrt in US-A-4,310,440
und US-A-4,440,871. Bevorzugte Kohlenwasserstoff-Umwandlungsverfahren sind diejenigen, in denen Was-
serstoff eine Komponente ist, wie beispielsweise Hydrofining, Hydrogenieren, hydrierendes Cracken, Hydro-
denitrifizierung, Hydrodesulfurierung etc.

[0013] Hydrocrack-Bedingungen umfassen typischerweise eine Temperatur in dem Bereich von 204 bis
649°C (400° bis 1200°F), vorzugsweise zwischen 316 bis 510°C (600° und 950°F). Reaktionsdricke liegen im
Bereich von atmospharischem Druck bis zu 24.132 kPa g (3.500 psig), vorzugsweise zwischen 1.379 bis
20.685 kPa g (200 und 3.000 psig). Die Kontaktzeiten entsprechen fiir gewdhnlich den stiindlichen Raumge-
schwindigkeiten der Flussigkeit (LHSV) im Bereich von 0,1 hr™' bis 15 hr!, vorzugsweise zwischen 0,2 und 3
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hr'. Die Wasserstoffzirkulationsraten liegen im Bereich von 178 bis 8.888 std. m*m?® (1.000 bis 50.000 Stan-
dard KubikfuB® (scf) pro Barrel an Aufgabegut), vorzugsweise zwischen 355 bis 5.333 std. m*/m? (2.000 und
30.000 scf pro Barrel an Aufgabegut). Geeignete Hydrofining-Bedingungen liegen im Allgemeinen innerhalb
des breiten Bereichs der Hydrocrackbedingungen, die oben dargelegt sind.

[0014] Das aus der Reaktionszone ausstromende Medium wird normalerweise aus dem Katalysatorbett ent-
fernt, partieller Kondensation und Dampf-Flissig-Trennung unterzogen und danach fraktioniert, um die ver-
schiedenen Komponenten daraus zurlick zu gewinnen. Der Wasserstoff und, falls erwiinscht, einige oder alle
der nicht umgesetzten schwereren Materialien, werden in den Reaktor zurlickgefiihrt. Alternativ kann ein zwei-
stufiger Durchfluss eingesetzt werden, wobei das nicht umgesetzte Material in einen zweiten Reaktor gefiihrt
wird. Die Katalysatoren der betroffenen Erfindung kénnen in nur einer Stufe eines solchen Verfahrens verwen-
det werden, oder sie kdnnen in beiden Reaktorstufen verwendet werden.

[0015] Katalytische Crackprozesse werden vorzugsweise mit der UZM-4 Zusammensetzung durchgefihrt
unter Verwendung von Ausgangsmaterialien wie zum Beispiel Gasolen, schweren Naphthas, asphaltfreien
Rohdlrlickstanden etc., wobei Benzin das gewiinschte Hauptprodukt ist. Temperaturbedingungen von 454° bis
593°C (850° bis 1100°F), LHSV-Werte von 0,5 bis 10 hr' und Druckbedingungen von 1 bis 34 kPa Uberdruck
(0 bis 50 psig) sind geeignet.

[0016] Alkylierung von Aromaten umfasst fir gewdhnlich das Reagieren eines Aromaten (C, bis C,,), insbe-
sondere Benzol, mit einem Monoolefin, um einen linear-alkylsubstituierten Aromaten zu erzeugen. Das Verfah-
ren wird mit einem Aromaten : Olefin (zum Beispiel Benzol : Olefin) — Verhaltnis zwischen 5:1 und 30:1 durch-
geflhrt, einer LHSV von 0,3 bis 6 hr!, einer Temperatur von 100° bis 250°C und Driicken von 1379 bis 6895
kPa Uberdruck (200 bis 1000 psig). Weitere Details an der Vorrichtung kdnnen in der US-A-4,870,222 gefun-
den werden.

[0017] Alkylierung von Isoparaffinen mit Olefinen, um Alkylate herzustellen, die geeignete Brennstoffkompo-
nenten fir Motoren sind, wird bei Temperaturen von —30° bis 40°C, Dricken von atmosphéarischem Druck bis
6894 kPa Uberdruck (1000 psig) und einer gewichteten stiindlichen Raumgeschwindigkeit (WHSV) von 0,1 bis
120 hr™' durchgeflhrt. Details zur Paraffinalkylierung kénnen in der US-A-5,157,196 und US-A-5,157,197 ge-
funden werden.

[0018] Die Isomerisierung eines alkylaromatischen Eduktgemisches, vorzugsweise eines nicht im Gleichge-
wicht befindlichen Gemisches von Cg; Aromaten, umfasst das Kontaktieren der Edukte mit dem Isomerisie-
rungskatalysator bei geeigneten alkylaromatischen Isomerisierungsbedingungen. Der Isomerisierungskataly-
sator umfasst den vorliegenden Zeolithen zusammen mit einem Metall aus der Platingruppe und optional wei-
teren Komponenten. Die Isomerisierungsbedingungen umfassen eine Temperatur im Bereich von 0° bis 600°C
oder mehr, und liegen vorzugsweise im Bereich von 100° bis 500°C. Der Druck liegt im Allgemeinen zwischen
101 bis 10.132 kPa absolut (1 bis 100 Atmosphéaren absolut), vorzugsweise weniger als 5066 kPa (50 Atmos-
pharen). In der Isomerisierungszone ist geniigend Katalysator enthalten, um fiir eine Stundenraumgeschwin-
digkeit der Flissigkeit in Bezug auf das Kohlenwasserstoff-Eduktgemisch von 0,1 bis 30 hr™', vorzugsweise 0,5
bis 10 hr' zu sorgen. Das Kohlenwasserstoff-Eduktgemisch reagiert optimal unter Beimischung von Wasser-
stoff in einem Wasserstoff/Kohlenwasserstoff-Molverhaltnis von 0,5:1 bis 25:1 oder dartber. Weitere inerte
Verdiinnungsmittel wie zum Beispiel Stickstoff, Argon und leichte Kohlenwasserstoffe kdnnen vorliegen.

[0019] Die folgenden Beispiele werden zur Darstellung der Erfindung vorgelegt, und es ist nicht beabsichtigt,
den allgemein breiten Schutzumfang der Erfindung wie in den beigefligten Ansprichen dargelegt, unzulassig
zu beschranken.

[0020] Die Struktur des UZM-4 Zeolithen dieser Erfindung wurde durch Réntgenstrahlenanalyse bestimmt.
Die Roéntgenmuster, die in den folgenden Beispielen dargestellt werden, wurden unter Verwendung von
StandardPulverréntgenbeugungstechiken erhalten. Die Strahlungsquelle war eine Hoch-Intensitats-Réntgen-
réhre, die bei 45 kV und 35 mA betrieben wird. Das Beugungsmuster aus der Kupfer K-Alphastrahlung wurde
durch geeignete computerbasierte Techniken erhalten. Flache, zusammengedriickte Pulverproben wurden
kontinuierlich bei 2° bis 70° (28) gescannt. Die Zwischenebenenabstande (d) in Angstromeinheiten wurden aus
der Position der Beugungsspitzen, die in 8 ausgedriickt wurden, wobei 6 der Bragg-Winkel ist, wie er aus den
digitalisierten Daten beobachtet wird, erhalten. Die Intensitadten wurden aus den integrierten Flachen der Beu-
gungsspitzen nach Subtraktion des Hintergrunds bestimmt, wobei ,|," die Intensitat der starksten Linie oder
Spitze ist, und ,I" die Intensitat von jedem anderen Peak ist.
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[0021] Wie der Fachmann versteht, unterliegt die Bestimmung des Parameters 26 sowohl menschlichem als
auch mechanischem Fehler, was in Kombination jeden angegebenen Wert von 28 mit einer Ungenauigkeit von
10,4° behaften kann. Diese Ungenauigkeit manifestiert sich nattrlich auch in den angegebenen Werten der
d-Abstande, die aus den 26-Werten berechnet werden. Diese Ungenauigkeit zieht sich grundsatzlich durch
den Stand der Technik und reicht nicht aus, um die Unterscheidung der vorliegenden kristallinen Materialien
voneinander und von den Zusammensetzungen des Stands der Technik auszuschlieRen. Bei einigen der be-
richteten Rontgenmuster sind die relativen Intensitaten der d-Abstande durch die Vermerke vs, s, m und w an-
gezeigt, die sehr stark, stark, mittel beziehungsweise schwach bedeuten. Im Hinblick auf 100 x /1, sind die
vorgenannten Bezeichnungen definiert als

w = 0-15; m = 15-60: s = 60-80 und vs = 80-100

[0022] Unter gewissen Umstanden kann die Reinheit eines synthetisierten Produkts in Bezug auf sein Pulver-
rontgenbeugungsmuster eingeschatzt werden. So ist zum Beispiel, falls eine Probe fiir rein befunden worden
ist, lediglich bestimmt, dass das Rontgenmuster der Probe frei von Linien ist, die kristallinen Verunreinigungen
zugesprochen werden kénnen, nicht, dass keine amorphen Materialien anwesend sind.

[0023] Um die Erfindung besser zu veranschaulichen, werden die folgenden Beispiele aufgeflihrt. Selbstver-
standlich dienen die Beispiele nur der Veranschaulichung, und es ist nicht beabsichtigt, den breiten Schutzum-
fang der Erfindung, wie er in den beigefligten Anspriichen dargelegt ist, unzulassig zu beschranken.

BEISPIELE

[0024] Die folgenden Abklrzungen werden in den Beispielen verwendet:

Al(Oi-Pr), — Aluminiumisopropoxid
Al(Osec-Bu),;  — Aluminium-Sek-Butoxid
DEDMAOH — Diethyldimethylammoniumhydroxid
HM — Hexamethonium

TEAOH — Tetraethylammoniumhydroxid
TEOS — Tetraethylorthosilikat

TMACI — Tetramethylammoniumchlorid
TPAOH — Tetrapropylammoniumhydroxid

BEISPIEL 1

[0025] Ein Aluminiumsilikatgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1.6 TEAOH: 1
TEOS: 0.52 Al(Osec-Bu), : 35 H,0O. Das Reaktionsgemisch wurde unter Rihren tber Nacht bei 85 °C reifen
gelassen und dann bei 95°C destilliert, um Losungsmittel zu entfernen, wobei ein Gemisch mit 3,4% Si gebildet
wurde. Separat wurde eine Losung hergestellt, indem 27,62 g Tetramethylammoniumchlorid (97%) und 5,34 g
LiCl in 50,0 g deionisiertem Wasser geldst wurden. Diese Losung wurde Uber eine Zeitspanne von 5 Minuten
zu 400,0 g des oben beschriebenen Aluminiumsilikatreaktionsgemisches hinzugefugt, wobei ein mechanischer
Hochgeschwindigkeitsrihrer verwendet wurde. Das resultierende Gemisch wurde 4 Stunden lang homogeni-
siert, in einen 600 ml Parr Mini Rihrreaktor eingebracht, von Raumtemperatur Uber eine Zeitspanne von 5
Stunden auf 150°C erhitzt, bei 150°C 72 Stunden lang bei autogenem Druck gehalten und dann auf Raumtem-
peratur abgekihlt. Feststoffe wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und
bei Raumtemperatur getrocknet.

[0026] Die Elementaranalyse zeigte, dass das Material ein Si/Al Verhaltnis von 1,85, Li/Al = 0,46 und N/AI =
0,32 hat, woraus sich (Li + N)/Al zu 0,78 ergibt. Eine Pulverrontgenbeugungsanalyse zeigte, dass das Produkt
die BPH-Topologie aufweist. Die d-Abstande und relativen Intensitaten der Rontgenbeugung (XRD) sind in der
nachfolgenden Tabelle 1 angegeben. Das Produkt hatte eine BET-Oberflache von 483 m?/g und wurde als
UZM-4 identifiziert.
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Tabelle 1
2-0 d(A) 11,%
6.66 13.26 m
7.72 11.44 VS
13.38 6.61 m
14.96 5.92 w
15.50 5.71 w
16.82 5.27 w
19.00 4.67 m
20.10 4.41 w
20.42 4.35 m
21.52 413 m
24.26 3.67 m
24.48 3.63 w
26.86 3.32 m
27.72 3.22 m
27.96 3.19 w
28.82 3.10 w
30.16 2.96 m
31.08 2.88 w
34.00 2.63 w
35.78 2.51 w
36.63 2.45 w
43.84 2.06 w
Beispiel 2

[0027] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1.6
TEAOH: 1 TEOS: 0.5 Al (Osec-Bu),: 35 H,0. Das Reaktionsgemisch wurde bei 83 °C ber Nacht reifen gelas-
sen und dann bei 95 °C destilliert, um Lésungsmittel zu entfernen, wobei eine Mischung mit 3,28% Si gebildet
wurde. Separat wurde eine Lésung hergestellt, in der 1,33 g LiCl und 6,87 g TMACI (97%) zusammen in 15,0
g deionisiertem H,O geldst wurden. Diese Lésung wurde langsam zu 103,1 g des oben beschriebenen Alumi-
niumsilikatreaktionsgemisches zugegeben. Das Reaktionsgemisch wurde ferner 3 Stunden lang homogeni-
siert, auf 5 Autoklaven aufgeteilt, und die Gemische wurden unter einer Vielfalt von Bedingungen bei autoge-
nen Dricken aufgeschlossen. Die Feststoffe wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser ge-
waschen und bei Raumtemperatur getrocknet.

[0028] Die Elementaranalysen zeigten, dass das bei 150°C 93 Stunden lang aufgeschlossene Produkt ein
Si/Al = 1,96, N/Al = 0,52, Li/Al = 0,38 und (N + Li)/Al = 0,90 aufweist. Die Pulverréntgenbeugungsanalyse zeig-
te, dass das Produkt die BPH-Topologie aufwies. Die d-Abstdnde und relativen Intensitaten der Réntgenbeu-
gung (XRD) sind in Tabelle 2 angegeben.
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Tabelle 2
2-0 d(A) 1/1,%
6.72 13.14 m
7.74 11.41 VS
13.42 6.59 w
15.02 5.89 w
15.56 5.69 w
16.88 5.25 w
19.00 4.67 m
20.44 4.34 m
21.56 412 m
24.28 3.66 m
26.86 3.32 m
27.74 3.21 m
28.82 3.10 w
30.22 2.96 m
31.06 2.88 w
34.08 2.63 w
35.80 2.51 w
43.84 2.06 w
Beispiel 3

[0029] Ein Aluminiumsilikat-Reaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1.2
TEAOH: 1 TEOS: 0.33 Al (Oi-Pr),: 35 H,0. Das Reaktionsgemisch wurde bei 85°C 2 Stunden lang reifen ge-
lassen und dann auf 96°C 2,5 Stunden lang erhitzt, um Lésungsmittel zu entfernen. Das Reaktionsgemisch,
das 3,54% Si enthielt, wurde abkihlen gelassen. Separat wurden 38,53 g TMACI (97%) und 7,30 g LiOH-H,O
zusammen in 63,0 g deionisiertem Wasser geldst. Diese Lésung wurde langsam zu 800,0 g des oben beschrie-
benen Aluminiumsilikatreaktionsgemisches unter kraftigem Vermischen zugefiigt. Das sich daraus ergebende
Gemisch wurde weiter 2 Stunden lang homogenisiert, auf 6 Autoklaven aufgeteilt, und die Gemische wurden
unter einer Vielfalt von Bedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen. Die Produkte wurden durch Zen-
trifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raumtemperatur getrocknet.

[0030] Eine 6 Tage lang bei 100°C aufgeschlossene Probe ergab ein Produkt mit Si/Al = 1,85, Li/Al = 0,68,
N/Al = 0,41 und (N + Li)/Al = 1,09 durch Elementaranalyse. Die Analyse mit Pulverréntgenbeugung zeigte,
dass das Material die BPH-Topologie aufwies. Typische Linien, die in dem Réntgenbeugungsmuster beobach-
tet wurden, sind in Tabelle 3 gezeigt. Analyse der GréRe und Morphologie der Mizellen durch Rasterelektro-
nen-Mikroskopie (SEM) zeigte hauptsachlich hexagonale Platten mit 0,1 y-0,3 y Durchmesser.
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Tabelle 3
2-0 d(A) 1/1,%
6.62 13.34 m
7.64 11.56 VS
13.32 6.64 m
14.88 5.95 m
15.40 5.75 m
16.72 5.30 w
18.90 4.69 m
20.10 4.41 m
20.32 4.37 m
21.42 4.14 m
2414 3.68 m
26.78 3.33 m
27.62 3.23 m
28.76 3.10 w
30.08 2.97 m
30.96 2.89 m
33.94 2.64 m
35.63 2.52 w
36.53 2.46 w
43.70 2.07 w
Beispiel 4

[0031] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1,6
TEAOH: 1 TEOS: 0,5 Al (Oi-Pr),: 35 H,O. Das Reaktionsgemisch wurde bei 85°C 1 Stunde lang reifen gelas-
sen, bevor es auf 96°C erhitzt wurde, um Losungsmittel zu entfernen. Nach Entfernung des Ldsungsmittels
wurde das Reaktionsgemisch, das 3,53% Si enthielt, abkiihlen gelassen. Separat wurde eine L6sung herge-
stellt, in der 1,84 g LiCl und 16,24 g Hexamethoniumbromid zusammen in 20,00 g deionisiertem Wasser geldst
wurde. Diese L6sung wurde schnell unter kraftigem Vermischen zu 138,0 g des oben beschriebenen Alumini-
umsilikatreaktionsgemisches hinzugefiigt. Das Reaktionsgemisch wurde eine weitere Stunde lang homogeni-
siert, bevor es auf 6 Autoklaven aufgeteilt wurde, und die Gemische wurden unter einer Vielfalt an Bedingun-
gen bei autogenen Driicken aufgeschlossen. Die Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisier-
tem Wasser gewaschen und bei Raumtemperatur getrocknet.

[0032] Die Reaktionen, in denen die Gemische bei 150°C und 175°C sowohl 2 als auch 7 Tage lang aufge-
schlossen wurden, ergaben alle Produkte mit der BPH-Topologie, wie durch Pulverrontgenbeugung bestimmt
wurde. Das Produkt, das aus dem 2 Tage lang — 150 C Aufschluss isoliert wurde, hatte Si/Al = 1,92, Li/Al =
0,43, N/AI = 0,46 und (N + Li)/Al = 0,89. Diese Probe wurde mit Pulverrdntgenbeugung bei variabler Temperatur
untersucht. Die Untersuchung wurde mit einem Trockenluftstrom Gber der Probe durchgefiihrt. Es wurde beo-
bachtet, dass die BPH-Topologie bis 600°C stabil war, der hdchsten Temperatur, bei der die Untersuchung
durchgefiihrt wurde. Es wurde eine Verschiebung bei einigen Intensitaten von einigen Linien oberhalb der Tem-
peratur beobachtet, bei der sich die organischen Ammoniumspezies zersetzen. Tabelle 4 zeigt die Linien, die
fur die UZM-4 Probe bei Raumtemperatur und 600°C beobachtet wurden. Die Ergebnisse stellen deutlich die
thermische Stabilitat der UZM-4 Zusammensetzung fest.

9/24



DE 601 27 852 T2 2008.01.03

Tabelle 4

Raumtemperatur Lij ,5(HM), ,,AISi; 6,05 65 600°C Hochtemperatur XRD,

Lig.43(HM)g 23AISi; 6,05 6
2-6 d(A) 11,% 2-6 d(A) 11,%
6.48 13.63 m 6.84 12.91 w
7.60 11.62 Vs 7.80 11.33 Vs

10.23 8.64 w
13.27 6.67 w 13.56 6.52 w
14.84 5.96 w 15.16 5.84 m
15.36 5.76 w 15.80 5.61 w
16.72 5.30 w
18.84 4.71 m 19.24 4.61 w
20.32 4.37 m 20.57 4.32 w
21.44 4.14 m 21.76 4.08 w
24.16 3.68 m 24.80 3.59 w
26.80 3.32 m 27.08 3.29 w
27.64 3.23 m 27.93 3.19 w
28.68 3.1 w 29.08 3.07 w
30.12 2.96 m 30.60 2.92 w
31.04 2.88 m
33.89 2.64 w 34.32 2.61 w
35.68 2.51 w
43.80 2.07 w

Beispiel 5

[0033] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1,4
TEAOH: 1 TEOS: 0,4 Al(Osec-Bu),: 28 H,O unter Anwendung von kraftigem Ruhren. Das Reaktionsgemisch
wurde bei 75°C Uber Nacht reifen gelassen, auf 85°C 3 Stunden lang erhitzt, um damit anzufangen, Lésungs-
mittel zu entfernen, und schlieRlich eine Stunde lang bei 95°C gehalten, um den Losungsmittelentfernungspro-
zess zu vervollstandigen. Dieses Reaktionsgemisch, das 3,57% Si enthielt, wurde auf Raumtemperatur abkih-
len gelassen. Separat wurden 2 Lésungen hergestellt, indem 68,78 g TMACI (97%) in 140 g H,O geldst wurden
und die zweite, indem 13,35 g LiCl in 30 g H,O geldst wurden. Zu 1228 g des oben beschriebenen Aluminium-
silikatreaktionsgemisches wurde die Tetramethylammoniumchloridldsung unter kraftigem Riihren hinzugefiigt.
Dem folgte die Zugabe der Lithiumchloridlédsung. Das resultierende Reaktionsgemisch wurde ferner 4 Stunden
lang homogenisiert. Der GroRteil des Reaktionsgemisches, 1100 g, wurde in den Teflon-Einsatz eines 2-Liter-
autoklaven eingebracht, und das Gemisch wurde ruhend bei 140°C 3 Tage lang aufgeschlossen, wahrend der
Rest des Reaktionsgemisches auf 4-45 ml teflonausgekleidete Autoklaven aufgeteilt wurde. Zwei dieser Auto-
klaven wurden in einem Drehofen angeordnet, bei 60 rpm rotiert und auf eine Temperatur von 150°C 2 und 4
Tage lang erhitzt. Die Gemische in den (ibrigen zwei Autoklaven wurden ruhend bei 150°C 2 und 4 Tage lang
aufgeschlossen. Die festen Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewa-
schen und bei Raumtemperatur getrocknet.

[0034] Das Produkt, das aus der grof3en, ruhend aufgeschlossenen Probe isoliert wurde, hatte ein Si/Al =
2,34, Li/Al = 0,49, N/AI = 0,54 und (Li + N)/Al = 1,03, wie durch die Elementaranalyse bestimmt wurde. Die
Analyse der Probe mit Pulverrdntgenbeugung zeigte, dass das Material die BPH-Topologie aufwies, es gab
jedoch eine leichte TMA-Sodalitverunreinigung. Die Linien, die in dem Rdntgenbeugungsmuster beobachtet
wurden, sind in Tabelle 5 aufgefiihrt. Die Proben, die in den 45 ml Autoklaven aufgeschlossen wurden, sowohl
ruhend als auch in dem Drehofen, ergaben Produkte mit nur der BPH-Topologie.
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Tabelle 5
2-6 d(A) 1/1,% Phase
6.66 13.26 m BPH
7.70 11.47 Vs BPH
13.30 6.65 m BPH
13.96 6.34 w TMA SOD
14.94 5.93 w BPH
15.46 5.73 w BPH
16.82 5.27 w BPH
18.92 4.69 m BPH
19.82 4.48 w TMA SOD
20.36 4.36 m BPH
21.52 413 m BPH
24.24 3.67 m BPH/TMA SOD
26.84 3.32 w BPH
27.68 3.22 m BPH
28.80 3.10 w BPH
30.14 2.96 m BPH
31.12 2.87 w BPH
33.90 2.64 w BPH
35.78 2.51 w BPH
36.45 2.46 w BPH
43.78 2.07 w BPH

Beispiel 6

[0035] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde hergestellt, indem 336,15 g TEAOH (35%) mit 51,45 g
H,O verdiinnt wurden, 52,04 g Al(Oi-Pr),, (98%) und dann 75,0 g Ludox™ AS-40 unter kraftigem Rihren im
Verlauf der Herstellung hinzugefligt wurden. Das Reaktionsgemisch wurde auf 100°C erhitzt, um etwas Lo-
sungsmittel zu entfernen, bevor es in eine Teflonflasche Gberfiihrt wurde und bei 100°C 66 Stunden lang reifen
gelassen wurde. Das Reaktionsgemisch wurde auf Raumtemperatur abkiihlen gelassen. Eine Lésung wurde
hergestellt, in der 34,26 g TMACI (97%) und 5,29 g LiCl zusammen in 35,0 g deionisiertem Wasser gel6st wur-
den. Dies wurde dem Aluminiumsilikatreaktionsgemisch in einem einzigen Guss unter kraftigem Rihren hin-
zugefligt. Das Reaktionsgemisch wurde 2 Stunden lang homogenisiert, bevor es auf 6 verschiedene Autokla-
ven aufgeteilt und unter einer Vielfalt von Bedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen wurde. Fest-
produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raumtemperatur
getrocknet.

[0036] Das Gemisch, das bei 125°C sowohl 49 Stunden als auch 172 Stunden lang aufgeschlossen wurde,
sowie die Mischungen, die bei 150°C 26 Stunden und 49 Stunden lang aufgeschlossen wurden, ergaben Ma-
terialien mit der BPH-Topologie, wie mit Pulverrontgenbeugungsuntersuchungen bestimmt wurde. Kleine Men-
gen an amorphem Material wurden auch in der XRD als eine Schulter an der Basislinie bei kleinem Winkel be-
obachtet. Die Linien, die bei Probe beobachtet wurden, die bei 125°C 49 Stunden lang hergestellt wurde, sind
in der nachfolgenden Tabelle 6 aufgefihrt.
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Tabelle 6
2-0 d(A) 1/1,%
6.46 13.67 w
7.56 11.68 VS
13.26 6.67 w
14.80 5.98 w
15.34 577 w
18.76 4.73 w
20.32 4.37 w
21.36 4.16 m
24.06 3.70 m
26.62 3.35 w
27.52 3.24 w
28.67 3.1 w
30.04 2.97 m
30.92 2.89 w
33.80 2.65 w
35.71 2.51 w
43.64 2.07 w
Beispiel 7

[0037] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde unter kraftigem Rihren mit der folgenden Zusammenset-
zung hergestellt: 1 TEOS: 0,5 Al(Osec-Bu),: 0,8 TEAOH: 12,5 H,O. Das Reaktionsgemisch wurde bei 75°C
Uber Nacht reifen gelassen, auf 85°C erhitzt, um etwas Losungsmittel zu entfernen, und dann schliellich auf
95°C eine Stunde lang erhitzt, um die Entfernung des Losungsmittels zu vervollstdndigen. Das Reaktionsge-
misch, das 7,5% Si enthielt, wurde aufgenommen und auf Raumtemperatur abkihlen gelassen. Ein 80,0 g An-
teil dieses Reaktionsgemisches wurde mit 20,0 g deionisiertem Wasser verdinnt. Separat wurden 10,96 g
TMACI (97%), 0,85 g LiCl und 3,17 g Sr(NO,), in 30,0 g deionisiertem Wasser aufgeldst. Diese Losung wurde
zu dem verdinnten 100 g Anteil des oben beschriebenen Aluminiumsilikatreaktionsgemisches unter kraftigem
Rihren hinzugefiigt. Sobald die Zugabe vollstandig war, wurde das Reaktionsgemisch weitere 2 Stunden lang
homogenisiert. Das endgultige Reaktionsgemisch wurde auf 5 teflonausgekleidete Autoklaven aufgeteilt, wo-
bei die Mischungen unter einer Vielfalt von Bedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen wurden. Die
festen Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raumtem-
peratur getrocknet.

[0038] Die Proben, die bei 150°C 2 und 3 Tage lang aufgeschlossen wurden, hatten die BPH-Topologie, wie
durch Pulverréntgenbeugung bestimmt wurde. Eine kleine Menge von einer nicht identifizierten Verunreinigung
wurde auch beobachtet. Dieses Beispiel zeigt, dass die BPH Struktur in einem System gebildet werden kann,
das viel weniger organisches Ammoniumhydroxid enthalt, als in den obigen anderen Beispielen gesehen wur-
de. Eine charakteristische Linien-Satz, die in den Pulverrontgenbeugungsmustern dieser Proben beobachtet
wurden, ist in der nachfolgenden Tabelle 7 aufgefihrt.
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Tabelle 7

2-6 d(A) 1/1,% Phase
6.60 13.38 m BPH
7.68 11.50 Vs BPH
10.16 8.70 w BPH
13.30 6.65 m BPH
14.00 6.3 w Verunreinigung
14.86 5.96 w BPH
15.48 5.72 w BPH
16.02 5.53 w Verunreinigung
18.94 4.68 m BPH
20.42 4.35 m BPH
21.48 413 m BPH
24.28 3.66 m BPH
26.84 3.32 m BPH
27.72 3.22 w BPH
28.80 3.10 m BPH
30.10 2.97 m BPH
31.06 2.88 w BPH
33.94 2.64 m BPH
34.64 2.59 w BPH
35.74 2.51 w BPH
36.58 2.45 w BPH
41.50 217 w BPH
43.76 2.07 w BPH

Beispiel 8

[0039] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1
TEOS: 0,5 Al(Osec-Bu),: 1,6 TPAOH: 35 H,O. Dieses Reaktionsgemisch wurde ber Nacht bei 85°C geruhrt
und zuerst bei 95°C eine Stunde lang destilliert, um Losungsmittel zu entfernen, bevor die Destillation bei 97°C
eine zusatzliche Stunde lang fortgefiihrt wurde, bevor das Reaktionsgemisch abkiihlen gelassen wurde. Ein
300 g Anteil dieses Reaktiongemisches, das 2,88% Si enthielt, wurde in ein Teflonbecherglas eingebracht und
mit einem Hochgeschwindigkeitsrihrer geriihrt. Separat wurde eine Lésung hergestellt, indem 18,76 g Tetra-
methylammoniumchlorid (97%) und 3,52 g LiCl zusammen in 20,0 g deionisiertem Wasser geldst wurden. Die-
se Losung wurde langsam dem Aluminiumsilikatreaktionsgemisch zugegeben und 4 Stunden lang homogeni-
siert. Das homogene Reaktionsgemisch wurde dann auf 6 teflonausgekleidete Autoklaven aufgeteilt und die
Gemische bei autogenen Driicken unter einer Vielfalt an Temperaturen und Zeiten aufgeschlossen. Die festen
Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raumtemperatur
getrocknet.

[0040] Die Reaktionsgemische, die bei 125°C (2 und 4 Tage), 150°C (2 Tage) und 175°C (2 Tage) aufge-
schlossen wurden, ergaben Produkte mit der BPH-Struktur. Eine leichte Verunreinigung wurde in der XRD in
Form einer einzelnen Spitze bei d = 9,39 A entdeckt. Die Muster aller 4 Proben waren dhnlich, charakteristische
Linien fUr das bei 175°C hergestellte Material sind in der nachfolgenden Tabelle 8 aufgefihrt.
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Tabelle 8

2-6 d(A) 1/1,% Phase
6.64 13.29 w BPH
7.68 11.50 VS BPH
9.41 9.39 w Verunreinigung
13.28 6.66 w BPH
14.88 5.95 m BPH
15.52 5.71 w BPH
16.78 5.28 w BPH
18.90 4.70 m BPH
20.09 4.42 w BPH
20.38 4.35 m BPH
21.48 413 m BPH
24.24 3.67 m BPH
24.36 3.65 m BPH
26.80 3.32 m BPH
27.68 3.22 m BPH
27.92 3.19 w BPH
28.80 3.10 w BPH
30.12 2.96 m BPH
31.04 2.88 w BPH
33.92 2.64 w BPH
34.12 2.63 w BPH
35.76 2.51 w BPH
36.66 2.45 w BPH
43.78 2.07 w BPH

Beispiel 9

[0041] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1
TEOS: 0,5 Al(Osec-Bu),: 1,6 TPAOH: 35 H,0. Das Reaktionsgemisch wurde iber Nacht bei 85°C geriihrt und
wurde zuerst bei 95°C eine Stunde lang destilliert, um Lésungsmittel zu entfernen, bevor die Destillation bei
97°C eine weitere Stunde lang fortgeflihrt wurde, bevor das Reaktionsgemisch abkiihlen gelassen wurde. Ein
200 g Anteil dieses Reaktionsgemisches, das 2,88% Si enthielt, wurde in ein Teflonbecherglas eingebracht und
mit einem Hochgeschwindigkeitsriihrer gertihrt. Separat wurde eine Losung hergestellt, in dem 20,62 g Hexa-
methoniumbromid und 2,34 g LiCl zusammen in 25,0 g deionisiertem Wasser geldst wurden. Diese Lésung
wurde langsam dem Aluminiumsilikatreaktionsgemisch zugefligt und 4 Stunden lang homogenisiert. Das ho-
mogene Reaktionsgemisch wurde dann auf 4 teflonausgekleidete Autoklaven aufgeteilt, und die Mischungen
wurden bei autogenen Driicken bei einer Vielfalt von Temperaturen und Zeiten aufgeschlossen. Die festen Pro-
dukte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raumtemperatur ge-
trocknet.

[0042] Die Reaktionsgemische, die bei 150°C (7 Tage), 175°C (2 und 4 Tage) und 200°C (2 Tage) aufge-

schlossen wurden, ergaben Produkte mit der BPH-Struktur. Die Muster all dieser Proben waren ahnlich; cha-
rakteristische Linien flr das bei 200°C hergestellte Material sind in der nachfolgenden Tabelle 9 aufgefiihrt.
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Tabelle 9
2-0 d(A) 11,%
6.58 13.42 w
7.74 11.41 VS
13.42 6.59 w
14.96 5.92 w
15.62 5.67 w
16.75 5.29 w
18.98 4.67 w
19.86 4.47 w
20.46 4.34 m
21.56 412 m
2418 3.68 w
26.90 3.31 w
27.74 3.21 w
28.82 3.10 w
30.24 2.95 m
31.08 2.88 w
33.96 2.64 w
35.82 2.50 w
43.90 2.06 w
Beispiel 10

[0043] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde mit der folgenden Zusammensetzung hergestellt: 1 SiO,:
0,25 AlL,O;: 1 TEAOH: 20 H,0. Zu 253,6 g einer Aluminium-Chlorhydrol-Lésung (23% Al,O,) wurden 268 g
NH,OH (29% NH,) unter Rihren hinzugefiigt. Der resultierende Aluminiumoxid-Niederschlag wurde durch Fil-
tration isoliert, mit 3 | deionisiertem Wasser gewaschen und dann in ein Becherglas, das 962,5 g TEAOH (35%)
enthalt, Gberfiihrt. Sobald das Aluminiumoxid zugefiigt wurde, wurden 343,2 g Ludox™ AS-40 dem Reaktions-
gemisch zugefiigt. Nachdem es eine Stunde lang homogenisiert wurde, wurde das Reaktionsgemisch in einer
Teflonflasche 2 Tage lang bei 100°C reifen gelassen. Nach der Reifungsperiode wurde das Reaktionsgemisch
abklhlen gelassen und in eine weitere Flasche zur Lagerung Uberfihrt. Dieses Reaktionsgemisch enthielt
4,17% Siund 1,90% Al und wird als Mischung A bezeichnet. Ein Teil der Mischung A, 150 g, wurde mit 56,22
g TEAOH (35%) behandelt und 30 Minuten lang kraftig homogenisiert. Separat wurde eine zusatzliche Losung
hergestellt, indem 11,89 g TMACI (97%) und 2,24 g LiCl zusammen in 13,0 g deionisiertem Wasser gelost wur-
den. Die letztere Lésung wurde dann dem Aluminiumsilikatreaktionsgemisch tropfenweise zugeflgt und wei-
tere 4 Stunden lang homogenisiert. Das Reaktionsgemisch wurde dann auf 4 verschiedene Autoklaven aufge-
teilt und die Gemische wurden unter einer Vielfalt von Bedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen.
Die festen Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raum-
temperatur getrocknet.

[0044] Zwei Mischungen wurden 52 Stunden lang, eine bei 125°C und die andere bei 150°C, aufgeschlossen.
Die bei 125°C aufgeschlossene Probe war in einem Drehofen, der bei 60 rpm rotierte. Die Analyse mittels Pul-
verrontgenbeugung zeigte, dass die Produkte beider Reaktionen die BPH-Topologie aufwiesen. Charakteristi-
sche Linien flr das aus der 125°C Reaktion isolierte Produkt sind in der nachfolgenden Tabelle 10 aufgefihrt.
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Tabelle 10
2-0 d(A) 1/1,%
6.67 13.24 m
7.68 11.50 VS
13.37 6.62 m
14.90 5.94 m
15.46 5.73 w
16.79 5.28 w
18.94 4.68 m
20.17 4.40 w
20.39 4.35 m
21.48 413 m
24.22 3.67 m
24 .47 3.63 w
26.82 3.32 m
27.67 3.22 m
27.88 3.20 w
28.77 3.10 w
30.16 2.96 m
31.05 2.88 w
33.92 2.64 w
35.71 2.51 w
36.63 2.45 w
37.46 2.40 w
38.38 2.34 w
39.11 2.30 w
39.84 2.26 w
40.69 2.22 w
41.40 2.18 w
43.75 2.07 w
44 .23 2.05 w
47.35 1.92 w
49.48 1.84 w
50.15 1.82 w
Beispiel 11

[0045] Ein Aluminiumgallosilikat UZM-4 wurde wie folgt hergestellt. Ein Gallosilikatreaktionsgemisch wurde
hergestellt, indem 245,90 g TEAOH (35%) mit 146,45 g deionisiertem Wasser verdinnt wurden, 86,66 g Lu-
dox™ AS-40 und schlieBlich 116 g frisch ausgefalltes Ga(OH), zugeflugt wurden. Das Reaktionsgemisch wurde
eine Stunde lang kraftig geriihrt und dann bei 95°C in einer Teflonflasche einen Tag lang reifen gelassen. Nach
der Reifung enthielt das Reaktionsgemisch, das als Mischung B bezeichnet wird, 2,81% Si und 2,38% Ga. Ein
Aluminiumsilikatreaktionsgemisch, die in Beispiel 10 beschriebene Mischung A, 87,29 g, wurde in ein Teflon-
becherglas, das mit einem Hochgeschwindigkeitsriihrer ausgestattet ist, eingebracht. Unter kraftigem Rihren
wurden 45,02 g Mischung B zugegeben. Dem folgte die Zugabe von 49,59 g TEAOH (35%) und eine einstin-
dige Homogenisierung. Separat wurde eine Losung hergestellt, indem 1,63 g LiCl und 8,68 g TMACI (97%) in
5,3 g deionisiertem Wasser gel6ést wurden. Diese Lésung wurde dem Aluminiumgallosilikatreaktionsgemisch
nach der ersten Stunde der Homogenisierung zugegeben. Das Reaktionsgemisch wurde weiter 2 Stunden
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lang homogenisiert, bevor es auf 6 teflonausgekleidete Autoklaven aufgeteilt wurde und die Gemische unter
einer Vielfalt von Bedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen wurden. Die Produkte wurden durch
Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und 100°C getrocknet.

[0046] Alle Produkte enthielten BPH-Spezies, jedoch zeigten jene, die bei den milden Bedingungen von
125°C entweder 2 oder 4 Tage lang gebildet wurden, nur BPH-Topologie in ihren Réntgen-Beugungsmustern.
Charakteristische Linien in dem Réntgen-Beugungsmuster sind in Tabelle 11 aufgefuhrt. Die Elementaranalyse
der Probe ergab Si/(Al + Ga) = 1,77, Ga/(Al + Ga) = 0,048 fir die Gerustelemente und Li/(Al + Ga) = 0,64, N/(Al
+ Ga) = 0,50 und (Li + N)/(Ga + Al) = 1,14 fir den Kationenausgleich.

Tabelle 11
2-6 d(A) 111,%
6.58 13.42 m
7.62 11.60 VS
13.26 6.67 m
14.82 5.97 m
15.34 5.77 m
16.68 5.31 w
18.82 4.71 m
20.06 442 m
20.28 4.38 m
21.36 4.16 m
2412 3.69 m
26.70 3.34 m
27.52 3.24 m
27.86 3.20 m
28.62 3.12 w
30.02 2.97 s
30.92 2.89 m
33.80 2.65 m
35.56 2.52 w
36.46 2.46 w
39.04 2.31 w
40.50 2.23 w
41.34 2.18 w
43.56 2.08 m
Beispiel 12

[0047] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch wurde durch die Zugabe von 38,76 g Aluminiumhydroxid
(52,5% Al,O,) zu 1428,6 g DEDMAOH (20%) unter kraftigem Ruhren hergestellt. Kolloidale Kieselsaure (Lu-
dox™ AS-40), 300 g, wurden dann der gerlihrten Mischung zugeflgt, die weitere 4 Stunden lang homogenisiert
wurde. Das Gemisch wurde dann in eine Teflonflasche eingebracht und tiber Nacht bei 100°C aufgeschlossen.
Elementaranalyse zeigte, dass das Gemisch 3,26% Si enthielt. Dieses Aluminiumsilikatgemisch wird als Mi-
schung C bezeichnet und in einem weiteren Beispiel verwendet. Ein Anteil der Mischung C, 100 g, wurde in
ein Teflonbecherglas, das mit einem Hochgeschwindigkeitsriihrer ausgestattet ist, eingebracht. Separat wur-
den 0,5 g LiCl in 3 g deionisiertem Wasser geldst. Diese L6sung wurde dem Aluminiumsilikatreaktionsgemisch
unter kraftigem Ruhren zugefugt. Nach 3 Stunden Homogenisierung wurde das Reaktionsgemisch zwischen
einigen teflonausgekleideten, abgedichteten Autoklaven aufgeteilt, die in Ofen angeordnet wurden, und die
Gemische wurden bei autogenen Dricken aufgeschlossen. Die Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert,
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mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei 100°C getrocknet.

[0048] Das resultierende Produkt aus einem 6 tagigen Aufschluss bei 100°C wies ein Pulverréntgenbeu-
gungsmuster auf, das mit der BPH-Topologie von UZM-4 (ibereinstimmte. Die Elementaranalyse zeigte, dass
das Produkt Si/Al = 2,21, Li/Al = 0,43, N/AI = 0,41 und fur den Kationenausgleich (Li + N)/Al = 0,84 aufwies.
Charakteristische Linien dieses Produkts sind in Tabelle 12 aufgefihrt.

Tabelle 12
2-6 d(A) 111,%
6.60 13.38 m
7.64 11.57 Vs
10.12 8.74 w
13.30 6.65 m
14.8 5.95 w
15.38 5.76 m
16.74 5.29 w
18.90 4.69 m
20.10 4.41 m
20.36 4.36 m
21.46 414 s
24.16 3.68 S
24.44 3.64 m
26.82 3.32 m
27.64 3.22 m
28.74 3.10 m
30.12 2.96 s
31.04 2.88 m
33.92 2.64 m
35.72 2.51 w
36.58 2.45 w
37.31 2.41 w
38.40 2.34 w
39.18 2.30 w
39.84 2.26 w
40.72 2.21 w
41.40 2.18 m
43.74 2.07 m
44.38 2.04 w
47.36 1.92 w
49.54 1.84 w
50.16 1.82 m
Beispiel 13

[0049] Ein Aluminiumsilikatreaktionsgemisch, in Beispiel 12 als Mischung C bezeichnet, wurde in diesem Bei-
spiel als Quelle fur Si und Al verwendet. Mischung C, 100 g, wurde in ein Teflonbecherglas, das mit einem Riih-
rer ausgestattet ist, eingebracht. Der gertihrten Mischung wurden 2,68 g TMACI (97%) zugefugt. Separat wur-
den 0,5 g LiCl in 2,0 g deionisiertem Wasser gel6st. Das Reaktionsgemisch wurde einige Stunden lang riihren
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gelassen. Nach der Homogenisierung wurde das Reaktionsgemisch auf 4 teflonausgekleidete Autoklaven auf-
geteilt und wurde unter einer Vielfalt von Reaktionsbedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen. Die
Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert, mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei 95°C getrocknet.

[0050] Alle Produkte enthielten UZM-4, wie durch Pulverréntgenbeugung bestimmt wurde. Eine Probe, die 6
Tage lang bei 125°C aufgeschlossen wurde, war gut kristallisiert; charakteristische Rontgenlinien fur das Pro-
dukt sind in Tabelle 13 gezeigt. Die Elementaranalyse dieses Produkts zeigte ein Si/Al Verhaltnis von 2,53.

Tabelle 13
2-6 d(A) 111,%
6.64 13.30 m
7.60 11.62 Vs
13.28 6.66 m
14.86 5.96 w
15.42 5.74 w
16.76 5.29 w
18.88 4.70 m
20.38 4.35 m
21.44 4.14 m
24.20 3.67 m
26.78 3.33 m
27.64 3.22 m
28.80 3.10 w
30.12 2.96 m
31.04 2.88 m
33.98 2.64 m
35.72 2.51 w
36.64 2.45 w
40.72 2.21 w
41.40 2.18 w
43.74 2.07 m
Beispiel 14

[0051] Die US-A-2,991,151 offenbart, dass Zeolith Q unter Verwendung von Kalium als das ladungsausglei-
chende lon synthetisiert wird. Als ein Vergleich wurde das Verfahren, das in den vorausgegangenen Beispielen
verwendet wurde, unter Verwendung von Kalium als dem ladungsausgleichenden lon durchgefihrt. Ein Alu-
miniumsilikatreaktionsgemisch wurde hergestellt, indem 1 TEOS: 0,5 Al(Osec-Bu),: 1,6 TEAOH: 41,5 H,O un-
ter Anwendung von kraftigem Ruhren vereinigt wurden. Das resultiernde Gemisch wurde in eine Teflonflasche
eingebracht und 3 Tage lang in einem 100°C Ofen reifen gelassen. Das Reaktionsgemisch, das 2,93% Si ent-
hielt, wurde dann auf Raumtemperatur abkiihlen gelassen. Ein Anteil dieses Reaktiongemisches, 130,0 g, wur-
de in ein Teflonbecherglas eingebracht und mit einem Hochgeschwindigkeitsrihrer umgerthrt. Eine Kalium-
chloridlésung, die hergestellt wurde, indem 10,15 g KCl in 30,0 g H,O gel6st wurden, wurde dem Aluminium-
silikatreaktionsgemisch langsam unter kraftigem Rihren zugegeben. Das resultiernde Gemisch wurde eine
halbe Stunde lang homogenisiert, bevor es auf 7 teflonausgekleidete Autoklaven aufgeteilt wurde, wobei die
Gemische unter einer Vielfalt von Bedingungen bei autogenen Driicken aufgeschlossen wurden. Die angewen-
deten Aufschlussbedingungen waren typisch fir die Bildung der BPH-Topologie der Aluminiumsilikate, die in
den zuvor ausgefuhrten Beispielen offenbart wurden. Die festen Produkte wurden durch Zentrifugieren isoliert,
mit deionisiertem Wasser gewaschen und bei Raumtemperatur getrocknet.

[0052] Die Gemische in drei Autoklaven wurden bei 150°C 2, 6 und 10 Tage lang aufgeschlossen. Die in ei-
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nem vierten Autoklaven wurde bei 100°C 6 Tage lang aufgeschlossen. Alle diese Bedingungen ergaben gut
kristallisierte Produkte mit der MER-Topologie, es gab kein Anzeichen fiir Material mit der BPH-Topologie. Cha-
rakteristische Linien aus dem Pulverréntgenbeugungsmuster sind in der nachfolgenden Tabelle 14 gezeigt.

Tabelle 14
2-6 d(A) 1/1,% Phase
8.83 10.00 w MER
10.84 8.16 m MER
12.50 7.07 s MER
16.59 5.34 m MER
17.76 4.99 s MER
19.87 4.47 m MER
20.36 4.36 w MER
20.85 4.26 m MER
21.80 4.07 w MER
22.89 3.88 w Verunreinigung
24.41 3.64 w MER
26.01 3.42 w Verunreinigung
27.56 3.23 Vs MER
28.26 3.16 Vs MER
30.38 2.94 m MER
32.93 2.72 m MER
33.56 2.67 m MER
35.37 2.54 m MER
3712 2.42 w MER
38.24 2.35 w MER
Beispiel 15

[0053] Das UZM-4 Material, das in Beispiel 5 hergestellt wurde, wurden bezlglich lonenaustausch unter Ver-
wendung des folgenden Verfahrens Gberprift. Ungefahr 10-12 g Zeolith wurde mit einer Chlorid- oder Nitratl6-
sung des austauschenden Kations behandelt. Der pH der Kationaustauschlésung wurde in dem Bereich von
7-8 unter Verwendung von KOH oder LiOH eingestellt. Der resultierende Schlamm wurde auf 75°C unter Rih-
ren 1-2 Stunden lang erhitzt, bevor das Produkt durch Filtration isoliert und gewaschen wurde. Dieses Verfah-
ren wurde 5-6 Mal durchgefiihrt. Die Daten flr die Zusammensetzung des Ausgangszeolithen, des ausge-
tauschten Zeolithen, des kalziniert ausgetauschten Zeolithen und fiir die Struktur des ausgetauschten Materi-
als nach der Kalzinierung sind dargestellt. Tabelle 15 zeigt die Zusammensetzungen, wie mit Elementaranaly-
sen bestimmt, wobei angenommen wird, dass Kationenmangel in Bezug auf die Ladungsbalance auf dem Ze-
olithen durch H* zugerechnet werden muss, das in die nachfolgenden Formeln einbezogen ist, obwohl es nicht
direkt durch die Analysen bestimmt wurde. Es sollte in den nachfolgenden Beispielen auf die Leichtigkeit hin-
gewiesen werden, mit der die organischen Kationen aus diesen UZM-4 Materialien ausgetauscht werden. Dies
stimmt mit dem fiir die BPH-Topologie bekannten groRen 12-Ringporensystem tberein.
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Beispiel 16

[0054] UZM-4 wurde mit 2°Si und Al NMR analysiert und mit dem NMR Spektrum von Zeolith Q aus der Li-
teratur verglichen. Zeolith Q wurde von Andries, Bosmans und Grobert, in Zeolites, Band 11, S. 116-131 (1991)
untersucht. Die Zeolith Q Probe mit Si/Al = 1 zeigte in dem °Si NMR Spektrum drei Linien mit chemischen Ver-
schiebungen, die in Ubereinstimmung mit den 4 Al in der Si Umgebung sind. Die schmale Linienbreite, die fir
diese Linien beobachtet wurden, zeigte an, dass Si und Al vorhanden war, die sich in dem Gertist anordnen.
Im Gegensatz dazu zeigten *Si NMR Spektren einer UZM-4 Probe mit einer typischen hoheren Si/Al BPH-To-
pologie 5 breite Linien (tatsachlich besteht jede Linie aus einer Vielzahl an Linien), die Si in vielfaltigen Umge-
bungen entsprechen und sich durch die Anzahl von Aluminiumatomen (0-4) in der unmittelbaren Koordinati-
onssphare von Si unterscheiden. Diese breitere Verteilung an Koordinationsumgebungen wird fir Materialien
mit einem Uberschuss an Si gegeniiber Al erwartet, sieche G. Engelhardt, D. Michel, High Resolution Solid Sta-
te NMR of Silicates and Zeolites, 1987, John Wiley and Sons, S. 134-157. 2’ Al NMR zeigte, dass alle Al in dem
UZM-4 Material tetraedrisch angeordnet sind. Dies ist auch fir Zeolith Q der Fall, wie von Andries berichtet.
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Die #Si- und ?’Al-chemischen Verschiebungen sind fiir Zeolith Q und die héheren Silikat UZM-4 Proben in der
nachfolgenden Tabelle 16 angegeben, zusammen mit méglichen Interpretationen, siehe G. Engelhardt, D. Mi-
chel, High Resolution Solid State NMR of Silicates and Zeolites, 1987, John Wiley and Sons, S. 134-157. Die
Unterschiede zwischen dem UZM-4 und Zeolith Q sind ziemlich offensichtlich.

Tabelle 16
Probe Chemische Verschiebung (ppm)/Interpretation
Zeolite Q, #Si nmr (Andries et al.) -84.8, -86.0, —89.9/Q*(4Al)
Zeolite Q, Al nmr (Andries et al.) 61.2/tetraedrisch Al
UZM-4, #Si nmr (diese Arbeit) -84.8 Q*(4Al); -89.7 Q*(3Al), Q*(4Al); -93.6/Q*(2Al);
-100.0/Q*(1Al); —104.8/Q*(0Al)
UZM-4, Al nmr (diese Arbeit) 57 1/tetraedrisch Al
Patentanspriiche

1. Ein mikropordser kristalliner Zeolith mit einem dreidimensionales Geriist von zumindest tetraedischen
AlO,- und SiO,-Einheiten und mit einer empirischen Zusammensetzung auf einer der synthetisierten Form ent-
sprechenden und wasserfreien Basis, ausgedriickt durch eine empirische Formel von: M, "R Al ,E,Si O, wo-
rin M zumindest ein austauschbares Kation ist, ausgewahlt aus der Gruppe umfassend Alkali- und Erdalkali-
metalle, ,m" das Molverhaltnis von M zu (Al + E) ist und von 0,05 bis 0.95 variiert, R zumindest ein organisches
Kation ist, ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus protonierten Aminen, quaternaren Ammoniumionen, di-
quarternaren Ammoniumionen, protonierten Alkanolaminen und quaternierten Alkanolammoniumionen, ,r" das
Molverhaltnis von R zu (Al + E) ist und einen Wert von 0,05 zu 0,95 hat, ,n" die gewichtete Durchschnittsvalenz
von M ist und einen Wert von 1 bis 2 hat, ,p" die gewichtete Durchschnittsvalenz von R ist und einen Wert von
1 bis 2 hat, E ein Element ausgewahlt aus der Gruppe bestehend aus Gallium, Eisen, Bor, Chrom, Indium und
Mischungen davon ist, ,x" der Molenbruch von E ist und einen Wert von 0 bis 0,5 einnimmt, ,y" das Molverhalt-
nis von Si zu Al ist und von 1,5 bis 4,0 variiert, und ,z" das Molverhaltnis von O zu Al ist und einen Wert hat,
der durch die Formel bestimmt wird:

z=(Mn+rp+3+4+y)2

und dadurch gekennzeichnet ist, dass er das Rdntgenbeugungsmuster mit den d-Abstanden und Intensita-
ten aufweist wie nachfolgend in Tabelle A angegeben:
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Tabelle A
2-0 d(A) 1/1,%
6.45-6.75 13.69-13.08 m
7.52-7.80 11.75-11.33 VS
14.75-15.06 6.00-5.88 w-m
15.30-15.66 5.79-5.65 w
18.70-19.05 4.74-4.66 w-m
20.23-20.51 4.39-4.33 w-m
21.30-21.61 4.17-4.11 m
24.00-24.34 3.70-3.65 m
26.56-26.96 3.35-3.30 w-m
27.47-27.80 3.24-3.21 w-m
28.56-28.88 3.12-3.09 w
29.95-30.31 2.98-2.95 m
30.84-31.19 2.90-2.87 w
33.70-34.17 2.66-2.62 w
35.45-35.92 2.53-2.50 w
43.46-44.00 2.08-2.06 w

und thermisch stabil bis zu einer Temperatur von 400°C ist.
2. Zeolith nach Anspruch 1, wobei der Zeolith bis zu einer Temperatur von 600°C thermisch stabil ist.

3. Zeolith nach Anspruch 1 oder 2, wobei M ausgewahlt ist aus der Gruppe bestehend aus Lithium, Natri-
um, Casium, Strontium, Barium und Mischungen davon, und wobei R ein quaterndres Ammoniumion ist.

4. Verfahren zur Herstellung des mikropordsen kristallinen Zeolithen nach einem der Anspriche 1-3, um-
fassend die Bildung eines Reaktionsgemisches enthaltend reaktive Quellen von M, R, Al, Si und optional E bei
einer Temperatur von 85°C bis 225°C, wobei das Reaktionsgemisch eine Zusammensetzung aufweist, die an-
hand der Molverhaltnisse der Oxide ausgedriickt wird von: aM,, O : bR, O : 1-cALO, : cE,O, : dSiO, : eH,0
wobei ,a" einen Wert von 0,05 bis 1,5 hat, ,b" einen Wert von 1,0 bis 15 hat, ,c" einen Wert von 0 bis 0,5 hat,
,d" einen Wert von 2,5 bis 15, ,e" einen Wert von 25 bis 2500 hat.

5. Verfahren nach Anspruch 4, wobei die Aluminiumquellen ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend
aus Aluminiumisopropoxid, Aluminium-Sek-Butoxid, gefalltem Aluminium und metallischem Aluminium.

6. Verfahren nach Anspruch 4, wobei die Siliziumquellen ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus
Tetraethylorthosilikat, kolloidaler Kieselsaure, pyrogener Kieselsdure und gefallter Kieselsaure.

7. Verfahren nach Anspruch 4, wobei die E-Quellen ausgewahlt sind aus der Gruppe bestehend aus Alka-
liboraten, Borsauren, Galliumoxyhydroxid, Galliumsulfat, Eisensulfat, Eisenchlorid, Chromnitrat, Indiumchlorid
und Mischungen davon.

8. Verwendung des Zeolithen nach einem der Anspriiche 1-3 in einem Kohlenwasserstoff-Umwandlungs-
verfahren, umfassend das Kontaktieren des Kohlenwasserstoffs mit der Zeolithverbindung bei Kohlenwasser-
stoff-Umwandlungsbedingungen, so dass sich ein Umwandlungsprodukt ergibt.

9. Verfahren nach Anspruch 8, wobei das Kohlenwasserstoff-Umwandlungsverfahren ausgewahlt ist aus
der Gruppe bestehend aus Alkylierung, Isomerisierung, Olefin-Dimerisierung, Olefin-Oligomerisierung und
Wachsentfernung.

10. Verfahren nach Anspruch 9, wobei das Kohlenwasserstoff-Umwandlungsverfahren Isomerisieren aro-
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matischer Verbindungen ist.

Es folgt kein Blatt Zeichnungen
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