Thesisonderwerp 2012-2013 / MM_12_NANO_06
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Microporeuze materialen zoals zeolieten zijn de werkpaarden van de petrochemische industrie. De
grote variatie aan holtes en kanalen en de snelle ontwikkeling van nieuwe materialen, zorgt ervoor dat
steeds meer toepassingsgerichte synthese-procedures worden ontwikkeld. De synthese van zeolieten
start vanuit oplossing of hydrogel, in aanwezigheid van moleculaire templaatmoleculen. Het zijn net
deze templaten die voor een welgekozen structuur zullen zorgen. Wetenschappelijk inzicht in
moleculaire aspecten van de vorming van zeolietkristallen is ondanks wereldwijd intensief onderzoek
nog steeds vrij beperkt. In de literatuur is er een intense discussie tussen voorstanders van een klassiek
groeimodel met monomeer additie en aanhangers van aggregatiemodellen. Onder meer voor de groei
van Silicaliet-1 (met dezelfde MFI topologie als het vaak gebruikte ZSM-5 zeoliet) in aanwezigheid van
tetrapropylammonium (TPA) kationen is er toenemende experimentele evidentie voor de tussenkomst
van aggregatiestappen.

De elementaire reactiestappen die aan de basis liggen van de cluster-cluster aggregatie van silicaat
oligomeren tot de precursor en de verdere aggregatie van de precursoren tot de nanoplaatjes, zijn tot
dusver slechts oppervlakkig begrepen. Vooral de rol van
de templaatmoleculen is het onderwerp geweest van
aanzienlijke discussies in de literatuur.

Doelstelling

Binnen dit thesisonderwerp zullen state-of-the-art
moleculaire modelleringstechnieken worden ingezet om
de vormingsmechanismen en stabiliteiten van de
verschillende nanodeeltjes te bestuderen. Het
vertrekpunt voor de modelleertaak is de Silicaliet-1
synthese uitgaande van tetraethyl orthosilicate (TEOS)
met TPAOH waterige oplossing. Dit systeem werd door
het COK experimenteel uitvoerig onderzocht en vormt
een ideaal startpunt voor het modelleerwerk. Er is
evidentie dat er verschillende nanodeeltjes kunnen
worden gevormd (zoals een pentacyclisch dodecameer,
tetracyclisch undecameer, gebrugde dubbele vijfring) die

afhankelijk van het medium, de temperatuur en de



interactie met de templaatmoleculen, in elkaar kunnen overgaan of verder kunnen groeien tot een
groter nanodeeltje (precursor). In het bijzonder zal de rol van de ladingen en de elektrostatische
interactie van het negatief geladen silicaat met geoccludeerd en extern geadsorbeerde TPA+
templaatkationen worden onderzocht. In tweede instantie zal de vorming van nanodeeltjes worden
onderzocht in aanwezigheid van andere templaatmoleculen.
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