


Ⅰ　 研究 の成果　　(1000字 程度)

　本 研究 は、水熱 合成 によるゼオライトの形成メ

カニズム に関して、その結晶化 の全過程 を原子 レ

ベルで解明し、合理 的合成手 法を確立 することを

目的としている。

　 図1に 各非 晶 質ゼオライトと非 晶質 シリカの構

造 因子S(Q)を フー リエ変換して得 られた全相 関関

数T(r)を 示す。1.6-1.7Åのピー クはSi-O(1.6Å)，

Al-O(1.7Å)が 重なったもの である。2.2，2.6，3.1

ÅはそれぞれNa-O，O-O，Si-Si(Al)に 対 応する。

3.5Å 以上のピーク、すなわち第 二近接Si(Al)-O

やSi(Al)-Siが 関与す る、いわゆ る中距 離構造 に

は大さな違いが見 られる。非晶 質シリカの 研究 よ

り、この ピー クは 、主 に4員 環 の 第 二 近 接

Si(Al)-O由 来のものであると考 えられ る。非 晶質

シリカと比べると、いず れの 非晶質ゼオライトにも

ショルダーピークがある。特 に非晶 質LTAと 非晶

質FAUの ピークは大きい。つまり低Si/Al比 のゼ

オライトへ 変化す る非 晶質ゼオライトには、すでに

4員 環が 多く含まれていることが 示唆された。以上
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より、非晶質ゼオライトのリング構造(ネットワーク構造)と最終生成物であるゼオライト結晶の構造に

は相関がある、すなわち結晶化前である非晶質ゼオライトがすでに最終生成物であるゼオライトに類

似したリング構造を持っていることを示唆する結果が得られた。

　最近の実識に用いたジンコシリケートゼオライトであるVPI-7に 特微的であり大細孔径実現のため

のキーとなるであろう3員環は、今まで我 々が解析してきたゼオライトの主要構造である4員 環や5員

環と比べると、他の結合 に起因するピークとのオーバーラップや存在比の低さなどにより解析が困難で

あった。しかし、VPI-7の 結晶化初期段階を含むSi/Zn比 の異なる一連の非晶質試料の動径分布関数

を比べることにより(図2)、Znの 添加量の増加に伴い、確かに3員 環の生成量が増えていることを明ら

かにした。さらに、VPI-7の 結晶化過程を詳細に解析することにより、結晶化初期段階では3員 環が先

に生成し、それを含む前駆体が結合していき、結果として4員 環や5員 環がその後形成されていくこと

がわかった。

　現在 はこれらの知見を参考にして、3員環を含む前駆体に適当な無機カチオンを途中添加すること

などにより結晶化過程を制御し新規ゼオライトの合成を目指した研究が進行中である。






