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1. Bevezetés

1.1. Réteges kettos hidroxidok altalanos jellemzése

Az elmult években jelentésen megndtt az érdeklodés mind kutatasi, mind
felhasznalasi téren a réteges szerkezetii anyagok, igy a réteges kettos hidroxidok irant is.
Az iranyukba mutatott nagy érdeklodest szerkezetiik érdekessége, a sokoldalu
Jjellemezhetbség, a sokféle szintézismodszer, az interkaldacios tulajdonsdagaik — amelyet a
széles tartomdanyban valtoztathato rétegtavolsag tesz lehetove — magyarazzak. A lehetséges
gyakorlati  felhaszndlasok (bdzikus katalizator, katalizatorhordozé, — anioncseréld,
adszorber és gyogyszermolekulak, valamint névényvédo-szerek stabilizatora vagy
hordozoja) s motivaljik az intenziv kutatadst [1-3].

Az anioncserélo tulajdonsdaggal rendelkezd réteges szerkezetii anyagokat, gyakran
nevezik (helyteleniil) a kationcserélé rétegszilikatok analogjaként —anioncseréld
rétegszilikatoknak. A helyes elnevezésiik: (anioncseréld) réteges kettés hidroxid (az
anyagtipus angol neve layered double hydroxide, elfogadott roviditese az LDH; a
tovabbiakban a teljes, nem réviditett megnevezés mellett ezt is fogom hasznalni).

A hidrotalcit az LDH-k alapképviseldje, ami Mg(OH), (brucit) alapu. Ebben a
szerkezetben a Mg(ll)-ionok egy részét Al(Ill)-ionok helyettesitik. Az eredeti szerkezet igy
nem valtozik, viszont pozitiv téltés jon létre a rétegben, amit a rétegek kozott elhelyezkedo
(interkalalt) részlegesen hidratalt egyszerii anionok kompenzdilnak. A természetben
megtaldlhato és mesterségesen elodllitott réteges kettds hidroxidok tébbségére

dltalanossagban a kovetkezo képlet irhato fel:
[IMID 1M (D (OH) ] [A™ ym*nH201* 1>x>0

A réteges kettds hidroxidok jellemzd szerkezete az 1. dbran lathaté. Az LDH-k M(I1)
és M(III) kationokbdl allo rétegekbol épiilnek fel, melyekhez hat hidroxidion koordinalodik
oktaéderesen a negativ toltést hordozo oxigénatomjaikon keresztiil. A rétegek pozitiv
toltését kompenzalo anionok, kisebb-nagyobb nehézségek aran egyéb szerves, vagy

szervetlen anionokra cserélhetoek.
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1. abra EQy anioncseréld réteges kettds hidroxid dltalanos szerkezete.

Alapesetben a rétegek kozt egyszerii szervetlen anionok taldalhatok. A réteges kettos
hidroxidok rétegtavolsaga tobbnyire do= 6-10 A kozott valtakozik. Ez a tavolsag, nagyobb
(dltalaban szerves) anionokkal, a tébbszorosére novelhetd. A rétegtavolsag a két réteg
kozott lévo tér magassaganak és az egyik réteg vastagsaganak osszegekent adhato meg.

Az LDH-k rétegei kozé sokféle anion vihets be. Ezek koziil a leggyakoribbak liotrép
sorba rendezhetok. Ez alapjan a kétszeresen negativ téltésii anionok erdsebben kotodnek,
mint az egyszeresen negativ toltésiiek. A karbonation sokkal erdsebben két be a rétegek

kozé, mint barmelyik masik anion.
CO;* >>50,”>>0H >F >ClI'>Br>NO3 > I

Az elozoekbol kiindulva, ha ki akarjuk haszndlni a réteges kettos hidroxidok
anioncserélo tulajdonsdgat, akkor lényeges kikiiszobolni a légkori COy oldatba valo
beoldodasat, ugyanis az karbonation formdjaban bekétodik a rétegek koze. Abban az
esetben, ha ezt nem tudjuk megakadalyozni, a bekotodott karbonationt csak nagy
nehézségek drdn lehet mas anionra cserélni [4]. Ezért a szintéziseket N, atmoszféraban
érdemes elvégezni, igy a rétegek kozti anion nagy valosziniiséggel vagy hidroxidion, vagy a
torzsoldatban jelenlévo anion lesz. Az anionok valtoztatisaval valtoztathato a

rétegtavolsag (2. abra).
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2. abra Kiilonbozd anionokkal elérhetd rétegtavolsagok a réteges kettds hidroxidokban.

Mindezen feliil nemcsak az anion mérete, hanem a rétegek kozti térben valo
elhelyezkedése is megszabja a rétegek egymdshoz viszonyitott tavolsagat.

Az LDH-k szabdlyos szerkezete hokezelés soran, egy bizonyos homérséklet utan,
osszeomlik. A folyamat sordn az LDH amorf szerkezetii keverékoxidda alakul, ami
alapvetoen  bazikus tulajdonsdggal rendelkezé katalizatorként —alkalmazhato. A
rehidratalds soran az eredeti szerkezet tobbé-kevésbé helyredll, egyesek szerint teljesen

visszanyeri eredeti szerkezerét [5, 6].
1.2. CayAl réteges kettés hidroxid altalanos jellemzése

A CayAl-LDH, mds néven hidrokalumit, egy nagyon fontos koztitermék a
timfoldgyartas soran, a Bayer-eljarasban. A folyamatban Al¥*-ot és NaOH-ot nyernek
vissza ugy, hogy kézben az LDH-bol CaCOs; keletkezik. Tovabbi jelentésége ennek a
réteges kettos hidroxidnak az, hogy az oldatban jelenlévo szerves és szervetlen anionok a

rétegek kozé be tudnak épiilni (interkalalodni), valamint a kiilso feliiletére huminsavak



tudnak adszorbealodni, ezaltal ezek, a technologiai folyamat szamdra kedvezdtlen
vegyiiletek elimindlhatok. A hidrokalumit rétegeiben a Ca®* és az A" ardnya minden

esetben 2:1 fiiggetleniil a kiindulasi torzsoldatban uralkodo koncentracioaranyoktol.
1.3. A réteges kettos hidroxidok jellemzésére alkalmas szerkezetvizsgalé6 modszerek

A leggyakrabba alkalmazott szerkezetvizsgalati modszer a réteges kettds hidroxidok
esetéeben a (por)rontgendiffrakcio. A mérés soran a mintat monokromatikus
rontgensugarzassal vilagitiuk meg, mikozben a mintatartot egyenletesen forgatjuk, igy
valtoztatva a fotonok beesési szégéet.

A rontgenfotonokra jellemzo energiatartomany 100 eV—100 keV kozott valtozhat. A
vizsgalatok soran csak a révid hullamhossztartomanyba esé sugarzast hasznaljak (A=0,1
nm koriil), mivel ez a legtobb kristilyos anyag, koztiik az LDH-k rdcsallanddinak
nagysdgrendjébe  esik. Monokromatikus réontgensugarzast példaul a Cu-atomok
ionizaciojanak segitségével dllitanak elo. A rézatomokat nagyenergiaju elektronokkal
bombazzak, amelyek a belsé héjrol elektronokat I6knek ki. A kiilsé héjakon tartozkodo,
nagyobb energidju elektron foglalja el a kilokott elektron helyét, mikozben a két
energiaszint kozti energiakiilonbséget rontgensugarzas formajaban kisugarozza.

A miiszer miitkodésénel a rontgensugarak szilard testen torténd diffrakciojat
hasznaljuk ki. Feltételezziik, hogy: a) az iitkozés rugalmas, azaz a rontgenfoton energidja,
vagyis hullamhossza valtozatlan marad a szorocentrumon bekovetkezo szorodast kovetden,
b) a szorodas koherens, tehat minden centrumban azonos modon megy végbe a diffrakcio,
c) a szorodas egyszeres, a masodlagos és harmadlagos diffrakciot nem kell figyelembe
venni. Mivel a szorodas koherensnek tekintheté, igy a szorocentrumok térbeli
elhelyezkedése fogja megszabni az interferenciaképet. A beesési szog valtoztatasaval
valtozik az atomok és a rontgenforras tavolsaga, igy a fotonok dltal megtett tithossz is,
ebbdl az kovetkezik, hogy az interferencia is valtozni fog.

A diffraktogramok y tengelyén a rontgensugarzds intenzitasat tiintetjiik fel, mig az x
tengelyen pedig az un. 20 szoget, ahol a 0 a kristalysikok és a beesési sugar altal bezart
szog. Az LDH-k diffraktogramjainak legfobb jellegzetességiik, ,,ujjlenyomatuk” a (003),
(006) es (009) reflexiok periodicitisa (3. dbra), aminek az oka az, hogy a rétegek

szabalyosan helyezkednek el.
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3. abra A réteges kettds hidroxidokra jellemzé rontgendiffraktogram.

A szomszédos rétegek kozotti tavolsagot a (003) reflexiohoz tartozo 20 Sz6gbol

tudjuk kiszamolni a Bragg egyenlet segitségével.

nA = 2dsinf

A fenti egyenletben a A a sugdrzds hullamhosszat, d a rétegtavolsagot, 6 a
kristalysikok és a beesési sugdr altal bezart szoget jeloli. Az n=1 esetben elsddleges
reflexiorol beszéliink, altalaban ez a legnagyobb intenzitasu. Az n=2,3,... pozitiv egész
szamoknak megfelelo reflexiok a 2, 3, stb. hullamhossznyi utkiilonbségnek felelnek meg.

Nagyon fontos a LDH-k morfolégiai vizsgalata is. Erre alkalmas eszkoz a pdsztdzo
elektronmikroszkép (angol elnevezése: Scanning Electron Microscope, elfogadott
roviditése: SEM). A miiszer mitkodése soran nagyfesziiltség hatasara a katodbol elektronok
szakadnak ki, melyek sebességét gyorsitofesziiltséggel névelik, és kondenzatorlencsékkel
fokuszaljak a megfelelo teriiletre. A besugarzas hatasara a minta feliiletérol szekunder
elektronok lépnek ki, amelyet a detektor érzékel. Ezt kovetoen a szamitogép képalkoto

szoftvere létrehozza a SEM felvételt.



Az infravords spektroszkopia segitségével a vizsgalt mintik rezgési és forgasi
energiadtmeneteirdl nyerhetiink informaciokat. Az LDH-k IR spektruma mind a rétegeket

alkoto ionokrol, mind az interkalalt anionokrol értékes adatokat szolgaltat.



2. Célkitiizés

A CayAl réteges kettos hidroxid a Bayer-eljaras nagyon fontos ipari koztiterméke.
Mint minden iparagban, itt is nagyon fontos az informdciogyujtés mind a kiinduldsi és
végtermekekkel kapcsolatban, mind a kézti/atmeneti termékekkel kapcsolatban. Lényeges,
hogy minél gyorsabban elkésziiljenek a mérések, valamint az, hogy a mérés elotti minta-
elokeszitéssel (mint példaul a szaritas) ne okozzunk olyan valtozasokat a mintik kémiai
osszetételében és szerkezetében, amelyek befolyasoljak a végeredményben kapott
informdciokat.

A kisérleteink egyik fele arra iranyult, hogy jellemezziik az egyes szaritasi modszerek
szerkezetmodosito hatasat, illetve a szaritads sziikségességet.

Az ipari folyamat sordn az oldatokban jelen van a gliikondtion, ami a Ca**-ionnal
stabilis komplexet képez, azaz kristdlyositasi méreg. Kisérleteink masik nagy részében az
Volt a célunk, hogy jellemezziik a gliikondtion, illetve a feltételezhetéen hasonlé hatasi

oxalation szerkezetmodosito hatasat a Ca,Al-LDH-kban.



3. Kisérleti rész

3.1. Felhasznalt anyagok

A réteges kettds hidroxidok szintéziséhez hasznalt vizmentes kalcium-klorid (CaCly,
puriss 98,1%.) a Molar Chemicals Kft.-t6l, az alkalmazott szilard, tabletta formdju
natrium-hidroxid a Spektrum 3D-t4l szdrmazik. Az alkalmazott natrium-karbonadtot és
natrium-oxalatot analitikai tisztasagu formaban hasznaltuk fel, és a Reanal-tol szereztiik
be. A natrium-gliikonadrot szintén analitikai tisztasagu formaban hasznaltuk fel. Ez a
vegyiilet Sigma-Aldrich termék volt. Az oldatkészitéshez kétszer desztillalt vizet, az inert
atmoszféra biztositasahoz nagytisztasagu No-gazt (99,95%) haszndltunk.

A szilard NaOH-bol 20 M-os oldatot készitettiink, amit sziirés utan azonnal
felhaszndltunk az elkarbondtosodas elkeriilése érdekében [7]. A 20 M-0s NaOH-b6!
higitassal 3 M-0s oldatot készitettiink. A kiinduldsi tomény lug pontos koncentrdciojat
Stiriiségmeéréssel hatdroztuk meg [7]. A higitast tomegmérés alapjan ellendriztiik.

A szintézisekhez hasznalt AI(OH)4 oldatot magunk dllitottuk elé, az irodalomban
leirtak alapjan [8]. A szintézis soran 8,000 M-0s NaOH-oldatba aluminium drotdarabokat
dobaltunk olyan mennyiségben, hogy a végsd koncentracio kozelitéleg 4 M-0s legyen. A
torzsoldatot koriilbeliil egy hétig kevertettiik dllando termosztalds mellett. Az elkésziilt

torzsoldatot ugyanolyan koriilmények kozt sziirtiik, mint az eléallitott tomény lugot, azaz

egy Pall Corporation Vesapor 450 (0.45 um) sziirével ellatott, vakuumpumpdval miikédo,

sziiroberendezést alkalmaztunk. Figyelembe véve a mért stiriiségértékeket valamint az

aluminium drot és a parolgas okozta tomegvaltozdsokat, kiszamitottuk a kozelitoleg 4 M-0S

crer

A felhasznalt Ca(OH),-t CaO kétszer desztillalt viz reakciojaval allitottuk eld. A
folyamat soran intenziv hiitést alkalmaztunk az oldat esetleges forrasanak elkeriilésének
érdekében. A levegé COq-tartalmanak kizarasara inert Ny atmoszférdat biztositottunk. A
CaO-t analitikai tisztasagiu CaCOs hevitésével allitottuk el6. A CaCOs-t kériilbeliil egy
napig 900°C-on hevitettiik, majd exszikkatorban Ny atmoszféra alatt taroltuk az esetleges

elkarbonatosodas elkeriilésének érdekében.
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3.2. Az alkalmazott szintézisparaméterek és dsszetételek

A CasAl réteges kettds hidroxid eléallitasara minden esetben az egyiittes lecsapds
modszerét alkalmaztuk. A Szintézisek sordan tobb paramétert is modositottunk. Valtoztattuk
a Ca(Il) kiindulasi kémiai formdjat. Alkalmaztunk CaCl,-t és Ca(OH),-t is. Valtoztattuk a
osztottuk, és kiilonbozd szaritasi modszerekkel kezeltiik: exszikkatorban szaritas kortilbeliil
egy hétig, szaritoszekrényben szaritas 60°C-on koriilbeliil egy napig, liofilizalva szaritas
koriilbeliil egy napig, valamint a negyedik mintarészletet szaritatlanul vizsgaltuk. A
liofilizdalast megel6zdleg a mintdk hémérsékletét cseppfolyos N; segitségével csokkentettiik.

A szintézis menetének részletes leirdsa:

A reakciokat Pyrex iivegedényekben végeztiik. A reakcidedényeket vizfiirdoben
helyeztiik el egy fiithetd6 magneses keveron. A homérsékletet minden esetben 60°C-ra
dllitottuk be. A homérséklet £2°C-ot ingadozott maximalisan. A reakciotérben elbzetesen
N, atmoszférat biztositottunk, hogy elkeriiljiik a levegé COj-tartalmanak késébbi
beoldéddsdt. Ezt kivetden a Pyrex iivegekbe bemértiink 35 cm® 3 molldm® koncentracidji
NaOH-oldatot, valamint hozzémértiink 3,65 cm®> 4,1 mol/dm® koncentracioju NaAl(OH)s-
oldatot. Ezek utan hozzdadtuk szilard formdban az adott oOsszetételhez tartozo, adott
tomegii vizmentes Na,COs3-t. A hémérséklet beadllasat kévetéen a rendszerbe 100 cm® 0,3
befejezve a termosztalast kikapcsoltuk, és a mintdt egy héten keresztiil szobahomérsékleten
kevertettiik. Ezt kovetéen egy Pall Corporation Vesapor 450 (0.45 um) sziirével ellatott,
vakuumpumpaval miikodo, sziiroberendezés segitségével lesziirtiik. A sziirést kovetdoen a
mintat desztillalt vizzel mostuk, amig a sziirlet pH-ja kozel semleges nem lett. A sziiro-
iszapot négy részletre osztottuk és az emlitett modokon szaritottuk.

Az altalunk alkalmazott osszetetelek az 1. tablazatban lathatoak.
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Ca”*:Al(OH),:CO5”

Minta tipusa Ca?* alkalmazott formdja
molaranya
karbondtmentes CaCl, 2:1:0
hemikarbondatos CaCl, 2:1:0,5
karbonatos CaCl, 2:1:1
karbondtmentes Ca(OH), 2:1:0

1. tablazat A szintézisek soran alkalmazott kisérleti paraméterek

Kisérleteink masik részét képezték a giikonat- és oxalattartalmu mintdk eléallitasai.
A szintézisek soran a mar leirt reakcio koriilményeket és osszetételeket alkalmaztuk azzal a
kiilonbséggel, hogy az egyes ligos torzsoldatokhoz ndtrium-Qliikondtot, vagy ndtrium-
oxalatot adagoltunk. A szerves sok koncentracioja minden esetben 1 g/dm® volt. A
szintézisek soran csak CaCly-dal késziilt mintakat allitottunk elo. A Ca(OH);-ot hasznalo

kisérletek még folyamatban vannak.
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4. Az eredmények bemutatasa és értékelése

4.1. Kiilonb6z6 szaritasi médszerek szerkezetmodosito hatasainak jellemzése a Ca,Al
réteges kettos hidroxidokban

A szaritast kovetden minden mintanak felvettiik a rontgendiffraktogramjat azert,
hogy megallapithassuk, hogy a szaritds hatasara milyen valtozasok kovetkeztek be a CazAl
réteges kettés hidroxid szerkezetében. A 6. abran lathatok a 2:1:0 Ca2+:A|(OH)47:C0327

molaranyu minta diffraktogramjai a kiilonbézo szaritdasi modokat kovetoen.

| |
i | \
?n ; * NaCl | liofilizalva
- ‘ M A
. jL 1 ; 60°C-on, széritoszekrény
f —AA_ﬁ_—A/\MA—'\MAM‘ AN
| i :
" k § i exszikkator
~g & ’ J‘A/L i
N i f
C I
[} ; !
= !
= ! i
| I
i i
| |
|
Ji ; nedvesen
\. iL : sl AR AL A,
I T I ! T I T l ; I T T : I T L} I L ' T l L}

! |
5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60

20 / Deg
6. abra A 2:1:0 osszetételti minta rontgendiffraktogramjai kiilonbozo szaritasi modok
haszndlata utdan

A diffraktogramokon megjelentek az LDH réteges szerkezetére jellemzd reflexiok, az
az a Szintézis sikeres volt: a kettds hidroxid réteges kristalyos szerkezete kialakult. Az is jol
latszodik, hogy csak kis mennyiségii melléktermék (NaCl) keletkezett. 4 szaritott mintik
eseteben az elso reflexiok minimalis mértékben eltolodtak nagyobb 20 szégek felé a
szaritatlan minta elsd reflexiojahoz képest. Mivel az eltolodas mértéke kisebb, mint a
miiszer hibdja, ezért azt feltételezziik, hogy a rétegtavolsag nem, vagy csak jelentéktelen

meértékben valtozott meg.
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A 7. dbran lathato a hemikarondtos (2:1:0,5 osszetétel) Ca,Al-LDH réntgen

diffraktogramja.

|
i * NaCl! liofilizdlva

_ A M Bl e e st i

i
|
:
I 60°C-on, szaritoszekrény
|
|
|

Intenzitas

exszikkator

nedvesen

T T T T T T T T T T T T T T T

. | | |
9 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
20 / Deg

7. abra A4 2:1:0,5 dsszetételli minta rontgen diffraktogramjai kiilonbozo szaritasi modokat
kévetoen

A hemikarbondtos minta esetében hasonlo eredményeket értiink el, mint a
karbonatmentes minta esetében. A szintézis sikeres volt: a réteges szerkezet kialakult.
Meéréseink szerint a rétegtavolsdagok ezekben az esetekben sem, vagy csak elhanyagolhato
mértékben valtoztak meg.

A karbondtos minta (2:1:1 dOsszetétel) (8. abra) esetében szintén az elézoekhoz

hasonlo eredményekre jutottunk.
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8. abra A 2:1:1 ésszetételii minta rontgen diffraktogramjai kiilonbozo szaritdasi modokat

kovetoen

A 9. dbran lathato a 2:1:0 osszetételii Ca(OH),-dal késziilt mintarészletek

diffraktogramjai.

A diffraktogrammok joval reflexiogazdagabbak a CaCly-dal késziilt mintdk
diffraktogramjaihoz képest. Egyes reflexiokat mar sikeresen azonositottunk. Az abrdan *-val
jeloltiik a Ca(OH)z-hoz tartozo reflexiokat, és fiiggoleges vonallal a réteges kettos
hidroxidhoz tartozo reflexiokat. A tobbi reflexio mibenlétét egyelore meg nem tisztaztuk.
Jol lathato, hogy a szintézis sordan kialakult a réteges szerkezet, ugyanakkor, jelentos

mennyiségu melléktermék is jelen van a mintakban. A szaritas hatasara a rétegtavolsagok

| |
5 40 45 50 55 60

T T T T T T

ismét csak valtozatlanok, vagy csak minimalis mértékben valtoztak meg.
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9. abra A 2:1:0 osszetételii Ca(OH)-dal késziilt minta rontgen diffraktogramjai kiilonbozo
szaritdasi modok esetén

:

exszikkator

Intenzitas

:

A 10. abran lathato a 2:1:0 osszetételii CaCly-al késziilt minta SEM felvételei a

kiilonbozo szaritasi modok esetén.
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10. abra A 2:1:0 osszetételti CaCly-dal késziilt mintak SEM felvételei kiilonbozo szaritasi
modok esetén: (a) szaritatlan minta 11.000-Szeres nagyitds, (b) szaritoszekrényben
Szaritott minta 15.000-Szeres nagyitds, (c) exszikkatorban szaritott minta 11.000-szeres
nagyitas, (d) liofilizaldssal szaritott minta 15.000-Szeres nagyitds

Mindegyik felvételen jol megfigyelheté a réteges kettos hidroxidokra jellemzo
morfoldgia, valamint az, hogy a szaritdas hatdsdara a morfologiaban nem kévetkezett be
valtozds. A tobbi Osszetétel esetében nem mutatok be SEM felvételt, mert az azokra
vonatkozo kévetkeztetések teljes mértékben megegyeznek a 10. dbra alapjan levontakkal,
azaz a morfologia a tobbi esetben is valtozatlan maradt.

A kiilonbozo dsszetételii és szaritasi modokkal kezelt mintak esetében a rétegtavolsag

minden esetben ~ 0,8 nm + 0,04 nm volt.

4.2. Natrium-gliikonat-tartalma Ca,Al-LDH-k szerkezetének jellemzése

A Bayer-eljaras soran a rendszerben jelen van a gliikonation, ezért tiiztiik ki célul,
hogy jellemezziik szerkezetmodosito hatasat. A gliikonation-tartalmi mintakat minden

esetben szaritas nélkiil vizsgaltuk. A felvett diffraktogramok a 11. abran lathatok.
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11. abra A gliikondtion-tartalmu kiilonbozo osszetételii Ca,Al-LDH-k diffraktogramjai

A diffraktogramokbol jol lathato, hogy a szintézis sikeres volt, megtalalhatok a
réteges kettds hidroxidokra jellemzd reflexiok. A glitkondtion nem befolydsolta a CayAl-
LDH kialakuldsat érzékelheté mértékben, még annak ellenére sem, hogy a Ca’*-ionnal
stabilis komplexet képez. A gliikonation-tartalmu mintak elsé reflexioja nem vagy csak
elhanyagolhato mértékben tolodott el a gliikondtot nem tartalmazo LDH elsd reflexidjahoz
képest, azaz a rétegtavolsag nem valtozott. A gliikondtion-tartalmi mintak elsé
reflexiojanak  félértékszélessége nagymeértékben megnott, ez arra utal, hogy a
részecskeméret csokkent. Ami szamunkra a legérdekesebb, hogy alapvonal-emelkedés
figyelheté meg. Ez a jelenség akkor jelenik meg a diffraktogramokban, amikor a
vizsgalando minta jelentés amorf sajatsagot mutat.

A 12-13. abrdkon lathato a 2:1:0 és a 2:1:1 osszetételii gliikonation-tartalmu
mintakrol készitett SEM felvételek. Technikai okok miatt a 2:1:0,5 Osszetételii gliikonation-

tartalmu mintarol még nem sikeriilt hasznalhato SEM felvételt késziteni.
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13. abra Gliikonation-tartalmu 2:1:1 oOsszetételti mintdrol késziilt SEM felvételek: (a)
8.000-szeres nagyitas, (b) 25.000-szeres nagyitas

Az elektronmikroszkdpos felvételek aldatamasztjak azt a feltételezésiinket, hogy a
mintak jelentos hanyadban amorfak.

Arra vonatkozélag, hogy a Qliikondtion jelen van-e a sziirést és mosdst kévetden a
mintankban, sajnos a SEM és az XRD modszerek nem adnak vdalaszt. A kérdés
megvalaszolasanak érdekében felvettiik a natrium-gliikondt, a gliikondtion-tartalmi
mintak, valamint a gliikonationt nem tartalmazo CayAl-réteges kettds hidroxid infravéoros

spektrumait. 4 spektrumok a 14. abran lathatoak.
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14. abra A ndtrium-gliikonat, a gliikonation-tartalmi mintak és glukondtiont nem
tartalmazo mintdk IR-spektrumai

Sajnos a felvett spektrumok sem adnak arrdl informaciot, hogy a gliikondtion jelen
van-e a mintankban.

Azt azonban biztosan kijelenthetjiik, hogy a gliikonation nem interkalalodott (nem
tartozkodik a rétegek kozti térbem), mert a rontgendiffraktoQramok alapjan a
rétegtavolsagnak érzékelheto mértékben meg kellett volna néniiik. Ez a novekedés még a

COs> -t nem tartalmazé mintdk esetében sem figyelheto meg.
4.3. Natrium-oxalat-tartalmu Ca,Al-LDH-k szerkezetének jellemzése

Az oxaldtion-tartalmu mintakat szintén szaritas nélkiil vizsgaltuk. A felvett rontgen

diffraktogramok al5. abran lathatok.
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15. abra Oxaldation-tartalmu mintdk és a 2:1:0 osszetételii oxaldationt nem tartalmazo
nedves minta diffraktogramjai

Az oxalatanion nem befolyasolta érzékelheto mértékben a réteges kettos hidroxid
kialakuldsdat, még annak ellenére sem, hogy a Ca’*-ionnal stabilis csapadékot képez.
Melléktermék nagy valosziniiséggel nem  keletkezett. A  rétegtavolsagok csak
elhanyagolhato mértékben valtoztak az oxaldtiont nem tartalmazo mintakéhoz képest. Az
oxalation nagy valdsziniiséggel ebben az esetben sem interkalalodott a rétegek kozé.

SEM felvételeket sajnos eddig technikai okokbdl kifolyolag még nem sikeriilt
rogziteni, de az ilyen vizsgalatok szerepelnek terveink kozott.

Felvettiik a natrium-oxalat, az oxalation-tartalmu mintaink, valamint az oxalationt
nem tartalmazo 2:1:0 dsszetételii minta infravords spektrumait, amelyek a 16. abran

lathatok.
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16. abra A natrium-oxalat, oxalation-tartalmu mintak és oxalationt nem tartalmazo mintak
IR spektrumai

A felvett infravoros spektrumok alapjan jelen esetben sem tudunk arrdl informdciot
adni, hogy a szirést és szaritast kovetéen az oxalation barmilyen kémiai formaban jelen

van-e mintainkban.
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5. Osszefoglalas

A kisérleteink soran a szaritas, a gliikondtion és az oxaldtion CaAl-réteges kettds
hidroxid szerkezetére gyakorolt hatdsokat igyekeztiink jellemezni.

A szintézisek sordan vdltoztattuk a COs* -ionok koncentrdciojat, a Ca**-ionok
kiindulasi formajat. A kisérleteink elso részében az eléallitott kiilonbozo osszetételii mintak
részleteit eltérd szdritasi modokkal kezeltiik. Munkdank masodik részében a mar alkalmazott
osszetételeket  alkalmazva  natrium-Qliikondtot  és  ndtrium-oxalatot  adagoltunk
rendszereinkhez.

Kijelenthetjiik, hogy az egyes szaritisi modok nem, vagy csak csekély mértékben
befolyasoljak a réteges kettos hidroxid szerkezetét, azaz a mintak vizsgalhatok szaritott és
nedves allapotban is.

A gliikondtion-tartalmi mintak esetében egyértelmiien elmondhaté, hogy a
gliikondtion nem befolyasolta a réteges kettés hidroxid kialakulasat, de nagymértékben
csokkenti a részecskeméretet, valamint hozzajarul egy amorf fazis kialakuldsdhoz.

Az oxalation szintén nem befolydsolja érzékelheté mértékben az LDH kialakuldsat,
viszont ebben az esetben nem tapasztaltunk olyan hatdasokat, mint a gliikondtion esetében.
Nem alakult ki amorf fazis és a részecskeméret is kozel valtozatlan maradt.

Azzal kapcsolatban, hogy a szintézist kovetd sziirés és mosas sordan a gliikondtion és
oxalation kimosddott-e a mintabol, vagy tovabbra is jelen van, nem tudunk biztos vadlaszt

adni. Amit biztosan kijelenthetiink az az, hogy az alkalmazott kristalyositasi mérgek a

COs? kizdrdsa esetén sem interkalaldodtak a rétegkozi térbe.
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