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1. Bevezetés

Napjainkra a kiilonféle szerkezetmodosito eljarasok, koztiik a mechanokémiai, illetve az
interkalaciés eljarasok, igen sokat fejlodtek, és az anyagtudomanyban széles kdrben
alkalmazhat6 modszerekké valtak. Ezek tisztabb és hatékonyabb fizikai-kémiai
atalakitasokat tesznek lehetdvé, valamint 0j lehetdségeket teremtenek kiilonbozo
vegyliletek, nanoszerkezetli anyagok €s nanohibridek eldallitdsara (Bergaya és Lagaly,
(pl. nagyenergiaju Orléssel) szilard anyagokban véltanak ki anyagszerkezeti és fizikai-
kémiai atalakulasokat, valamint kémiai reakciokat (Juhasz és Opoczky, 1982). Az
interkalaciés eljarasok alkalmazasdnak egyik fontos teriilete az egyik leggyakoribb
kétrétegti rétegszilikat, a kaolinit szerkezetének célzott modositasara irdnyul, ahol a
lemezes alaka kaolinitb6l tobbek kozott nanoszerkezetli anyagrendszerekben jol
alkalmazhat6 nanotekercsek alakithatok ki (Bergaya és Lagaly, 2013).

Kutatésaim egyik része a mechanikailag anizotrdp, réteges felépitésti kaolinitben
(tovabba kisebb részben a dolomitban) nagyenergiaju orléssel kivaltott mechanokémiai
folyamatok tanulmédnyozésara iranyult, ahol a kristalyszerkezeti atalakulas és amorfizacio
jellemzése mellett nagy hangstlyt fektettem az Orlési paraméterek, az aktivalas
hatékonysaga ¢és az aktivalt anyag tulajdonsdgai (pl. puccolanos reaktivitdsa) kozotti
kapcsolatok feltarasara. Kutatasaim masik részében tanulmanyoztam a kaolinit
szerkezetének jellemzése mellett az eldallitisukhoz sziikséges vegyszerek

mennyiségének, a kezelési 1épések szamanak ¢s idejének a csokkentése volt.

2. Irodalmi attekintés

A dolomit és mechanokémiai aktivaldsa

A dolomitot, amely karbonatkdzetként sok helyen nagy mennyiségben eléfordul, széles
korben alkalmazzak, pl. az iiveg- és a tlizallbanyag-gyartas, a kohéaszat és a vegyipar
tertiletén (Tamads, 1982; Reeder, 1983). Ipari alkalmazhatosaga jelentds mértékben fiigg
a fizikai, kémiai, szerkezeti és termikus tulajdonsagaitdl. Mechanokémiai aktivalassal
nagymértékben megvaltoztathatjuk a tulajdonsagait (Bradley és munkatéarsai, 1953;
Juhasz, 1982). A mechanokémiai aktivalas alatt bekovetkezd valtozasokat kezdetben
tobbnyire termoanalitikai vizsgalatokkal jellemezték, mivel rontgendiffrakcios

vizsgélattal altaldban nem tudtak érdemi szerkezeti valtozasokat kimutatni.
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Megallapitottak, hogy a dolomit hevitése soran a kétlépéses bomlasi folyamatban az elsé
endoterm bomlasi folyamat hdmérséklete csokkent, mikozben a masodik bomlasi
folyamat homérséklete valtozatlan maradt. Ezen kiviil kimutattdk a dolomit

crer

is részt vettem (Kristof és Juhasz, 1993).

A kaolinit és mechanokémiai aktivdldsa

A kaolinit a kaolin fehér agyag f6 dsvanyi Osszetevdje, mely fontos nyersanyag, tobbek
kozott a papir-, a keramia- és a miianyagiparban (Bailey, 1988). A kaolinit fizikai, kémiai,
termikus ¢és feliileti tulajdonsagai, valamint kristalyszerkezete és morfologidja mind
nagyon fontos az ipari felhasznaldsa szempontjabol (Murray, 1993).

A mechanokémiai aktivalas jelentés valtozadsokat okoz a kaolinit
kristalyszerkezetében, feliileti energiajaban és kémiai reaktivitdsdban (Kelley és Jenney,
1936; Juhdsz és Opoczky, 1990). Az 6rlés soran a kaolinit szerkezete elsdsorban a ¢
tengely irdnyaban deformalodik (Schrader, 1970). Révidebb 6rlésnél az amorfizacioval
parhuzamosan a krisztallitméret erdteljes csokkenését mutattdk ki (Aglietti ¢és
munkatarsai, 1986). Kozepes Orlési idoknél egy koztes, rendezetlen szerkezetli kaolinit
alakul ki. Hosszabb 0rlés hatasara a mechanokémiai amorfizacié az O-H, AI-OH, Al-
0-Si és Si-0 kotések felszakadasahoz vezet (Miller €s Oulton, 1970). Az OH csoportok
racspontjukat elhagyjak, és kondenzacids reakcioban a szerkezetben gyengébben k&todo
vizz¢ (gélvizzé) alakulnak at. A kaolinit mechanokémiai amorfizacidjakor keletkezd
kvazikristalyos allapot kedvezd a mullit-tipusu kristalyok kisebb hémérsékletti, 1000°C
koriili képzodéséhez (Kristof és munkatarsai, 1993b). A mechanokémiai kezeléssel a
kaolin savas oldhatosagat is jelentds mértékben tudtak névelni (Aglietti és munkatarsai,
1986; Temuujin és munkatarsai, 2001). Mindemellett a mechanokémiailag aktivalt kaolin
puccoléanos reaktivitasa is versenyképesnek mutatkozott a termikusan aktivalt kaolinéval

(Vizcayno és munkatarsai, 2010; Souri és munkatarsai, 2015).

A kaolinit interkaldcidja

A kaolinit bizonyos kisméretli szerves vegyiiletekkel (pl. dimetil-szulfoxid (DMSO), N-
metil-formamid (NMF)) kozvetleniil interkaldlhaté (Bergaya és Lagaly, 2013). Az
interkalacidkor, a vendégmolekulak belépésével a rétegek kozotti térbe, a kaolinit eredeti,
0,72 nm-es bazislaptavolsaga jellegzetesen megnd. Az interkaldcidohoz tobbnyire a

vendégmolekuldkat tartalmazo folyadékkal vagy telitett oldattal kezelik a kaolint. A
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kaolinit interkalacios reakcidjanak jellemzésére leggyakrabban az interkalalodott és nem
interkaldlodott  kaolinit rontgendiffrakcidoval mért 001 reflexidjanak integralt
intenzitdsabol meghatarozott interkaldciofokot hasznaljak. A reakcid sebessége
kiilonboz6é paraméterektol fiigg: pl. a vendégmolekulak tipusatol, a homérseklettol, a
koncentraciotdl, a kaolinit rendezettségétdl és szemeseméretétdl, valamint a kaolinit és
az interkalaldszer tomegaranyatol.

A kaolinit kozvetlen interkalacidja utan kiilonb6zo egyéb vendégmolekulak
(amelyek kozvetleniil nem interkaldlhatok) juttathatok be a rétegek kézé, helyettesitéssel,
belépéses, illetve ojtasos reakciokkal (Bergaya és Lagaly, 2013). Kozvetleniil nem
interkaldlhaté vendégmolekuldk pl. a metanol és a 3-aminopropil-trietoxi-szildn
(APTES). A metanol a helyettesitéssel végzett interkalaciot kovetden reakcioba 1ép a
kaolinit oktaéderes rétegével €s kovalens kotéssel kotddd metoxi-csoportokat alakit ki
(ojtas) (Tunney és Detellier, 1996). A 3-aminopropil-trietoxi-szilan (APTES), amit
hatékonyan alkalmaznak a kaolinrétegek feliiletének szilanizalaséra, etoxi-csoportjaival
szintén ojtasos reakcioba tud 1épni, kovalens kotést kialakitva a kaolinrétegek belsd

feltiletének hidroxil-csoportjaival (Tonlé €s munkatarsai, 2007; He és munkatarsai, 2013).

crer

crer

delaminacid soran a nagyobb lemezkotegekbdl alld kaolinitszemcséket kisebb kotegekre
valasztjuk szét, de a szemcsék megtartjadk lemezes morfoldgidjukat. Az exfolidcional a
kaolinitszemcséket egyedi kaolinrétegekre bontjuk szét, amelyek egymagukban mar
meggorbiilnek, feltekerednek és pl. nanotekercseket alkothatnak. A nanotekercsek
kialakitdsara hasznalt egyik leghatékonyabb reakciott az, ahol az elsddleges interkalald
reagenseket (DMSO (Yuan és munkatarsai, 2013) vagy NMF (Kuroda és munkatarsai,
2011)) metanollal helyettesitik, majd ezt pl. cetil-trimetil-ammoénium-klorid (CTAC)
interkaldcidja és deinterkaldcidja koveti. A kezelést leggyakrabban a nagy vegyszer-,

illetve id6igényli keveréses modszerrel végezték.

3. Alkalmazott anyagok, modszerek és eszkozok

Alkalmazott anyagok

A kisérletekhez a cseh Zettlitz-i, a magyar kiralyhegyi és szegi, a lengyel Surmin-i, az ausztral
Birdwood-i kaolinokat, valamint az 0j-zélandi halloysitot hasznaltuk. A mechanokémiai
kisérletekben hasznaltunk még jol kristalyosodott dolomitot (Pilisvordsvar, Magyarorszag),

kvarchomokot (Fehérvarcsurgo, Magyarorszag), puccolanos tulajdonsagu szilikaport (SikaFume,
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Sika Hungaria Kft.), diatomaféldet (Erdébénye, Magyarorszag) ¢és trasszt (Palhaza,
Magyarorszag). Végeztink ellen6rz6 méréseket a MESELIA Hungaria Kft. Metaver-R tipusa
metakaolinjaval is. A reaktivitas jellemzéséhez CEM 1. 42,5 N portlandcementet (Duna-Drava
Kft., Beremend), a szabvanynak megfelelé homokot (LB-Knauf Kft., Veszprém), natrium-
szilikat-oldatot (viziiveg; Kemikal Epitdanyagipari Zrt.), valamint analitikai tisztasagt kénsav-
oldatot és szilard szemcsés natrium-hidroxidot (Scharlab) hasznaltunk. Az interkalacids
kisérleteknél alkalmazott analitikai tisztasagu vegyszerek: DMSO ¢és karbamid (Sigma Aldrich),
formamid ¢és ammonium-acetat (Spektrum-3D), kalium-acetat (Reanal), NMF és CTAC (Alfa
Aesar), metanol (Scharlab), APTES (Sigma Aldrich) és toluol (Reanal).

Alkalmazott anyagvizsgalati modszerek

A kutatasokban korszerii anyagvizsgalati modszereket, rontgendiffrakciot, termogravimetriat,
differencialis termoanalizist, Fourier-transzformacids infravoros spektroszkopiat, CHNS
elemanalizist, pasztazd és transzmisszids elektronmikroszkopiat, induktiv csatoldsu plazma
optikai emisszios spektrometriat alkalmaztunk, valamint a fajlagos feliilet és a lézeres
szemcseméret-closzlas elemzését, illetve a nyomoszilardsag vizsgalatat végeztiik el. A

mechanokémiai aktivalas energiaigényét EM 03 villamosenergia-mérdvel mértik.

Mechanokémiai aktivalds és az aktivalt mintdk reaktivitasanak vizsgdlata

A mechanokémiai aktivalast Fritsch Pulverisette 5/2, Pulverisette 6 vagy Pulverisette 5/4 tipusu
bolygémalommal végeztiik. Jellemz6ik: 80 cm’-es vagy 500 cm3-es korund, cirkénium-dioxid
vagy rozsdamentes acél o6rlotégely; @ 10 mm korund, cirkénium-dioxid vagy rozsdamentes acél
golyok. A mechanokémiai aktivalasok paraméterei: 15 perc és 10 6ra kozotti 6rlési ido, 290 és
600 rpm kozotti fordulatszam; 1:2, 1:3, 1:6, 1:8, 1:11, 1:14 vagy 1:23 minta:0rlGtest tomegarany.
Osszehasonlitasként termikus aktivalast is végeztiink, 500, 550, 600 és 700°C-on, 1 és 3 Oras
hokezeléssel. Az aktivalast kovetéen vizsgaltuk a kaolinit interkalacios és szelektiv kénsavas
oldasi reaktivitasat. Az aktivalt anyagokat a puccolanos reaktivitas jellemzéséhez geopolimerben,

illetve cement részleges helyettesitésére (metakaolin helyett) alkalmaztuk.

Interkalacios kisérleti modszerek

A kaolinit kiilonb6z6 reagensekkel végzett els6 kozvetlen interkalacios kisérleteinél az
irodalomban leggyakrabban hasznalt oldatos moddszer (Bergaya és Lagaly, 2013) mellett,
részletesen vizsgaltuk és fejlesztettilk a kevésbé hasznalt mechanokémiai (Wada, 1961) és
homogenizacios (Janek és munkatarsai, 2007) médszereket. A kaolinit-metanol, a kaolinit-CTAC
és a kaolinit-APTES organokomplexek el6allitasakor a széles korben hasznalt hagyomanyos
keveréses (Kuroda és munkatarsai, 2011; He és munkatarsai, 2013; Yuan és munkatarsai, 2013),

és a ritkan alkalmazott, korszerii szolvotermalis eljarassal dolgoztunk (Xu és munkatarsai, 2015).
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A nanotekercsek el6allitasahoz a CTAC-vel kezelt mintakat minden esetben hatszor mostuk
etanollal. Az APTES-sel végzett kezelések utdn a mintakat a mérések el6tt haromszor mostuk

toluollal.

4. Uj tudomanyos eredmények
4.1. Mechanokémiai aktivalas
A dolomit mechanokemiai aktivalasa

1. A dolomit mechanokémiai atalakuldsanak tanulmanyozasat kiterjesztettiik a nagy
homérsekleteken 1étrejovo fazisok in situ vizsgalatara, valamint a dolomit kvarccal
képzett keverékeinek intenziv szaraz egyiittes Orléskor bekdvetkezd valtozasainak
jellemzésére [1, 2].
1A. Megallapitottuk, hogy hevités hatdsdra a mechanokémiailag aktivalt
dolomitkristalyok a CO, nemcsak nagy, hanem kis parcialis nyomasanal is két jol
elkiilonithetd 1épésben bomlanak, valamint in situ vizsgéalatokkal meghatarozhato6 volt
a szerkezetileg nem deforméalt dolomitkristalyok mennyisége [1].
1B. Meghataroztam, hogy a dolomitszerkezet amorfizacioja és deformacidja az (104),
(006), (015), (110) és (113) racssikok szerint eltérd. Az amorfizacio legerdteljesebben
a (015) réacssikban jelentkezik, mig a deformacidhoz kapcsolodd mikrofesziiltség
novekedés az (104) racssikban a legnagyobb. [2]
1C. Igazoltam, hogy az abraziv kvarchomok adagoldsa gyorsitja a dolomit
mechanokémiai atalakulasat, és a szokasosnal kisebb homérsékleten teszi lehetové

kalcium-magnézium-szilikat tazisok keletkezését [2].

A kaolinit mechanokémiai aktivdlasa és interkaldcioja, valamint szelektiv savas kioldasa

2. A kaolinit mechanokémiai aktivalasdnak tanulmanyozasanal mélyrehatobban
foglalkoztunk a kiilonb6z6 kristalyosodottsagi kaolinitekben kivaltott atalakulasok
pontosabb jellemzésével, valamint az interkaldcids reakciokra és a szelektiv savas
kioldéasra gyakorolt hatasukkal [3-6].
2A. Megallapitottuk, hogy az aktivalas soran a kaolinrétegek szétvéalasaval, a
racshibak szamanak novekedésével és a krisztallitméret csokkenésével parhuzamosan

egy Uj, gyenge diffrakciot mutatd hidratalt feliiletii aluminium-szilikat fazis alakul ki

13].
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2B. Kimutattuk, hogy a kaolinit kristdlyosodottsaga jelentés mértékben befolyasolja a
mechanokémiai kristalyszerkezeti atalakulast: a jol kristalyosodottndl nagy, a
kozepesen kristalyosodottnal kdzepes szerkezeti deformacio 1ép fel, mig a rosszul
kristalyosodottnal szinte valtozatlan marad a racshibdk mennyisége. Ugyanakkor, a
kristalyosodottsag kevésbé hat a diszperzitasfok id6beli valtozasara. [4]

2C. Meghataroztuk, hogy a mechanokémiai aktivalas a kaolinit szerkezetének jelentds
deformacioja és amorfizacidja miatt (a fajlagos feliilet novekedése ellenére) rontotta
az interkalacios reaktivitast [5].

2D. Igazoltuk, hogy kiilonboz¢ kristalyosodottsag kaoliniteknél egy rovid idejii
mechanokémiai aktivalassal kivaltott szerkezeti atalakulas (részleges amorfizaciod)
mar jelentdsen noveli a szelektiv kénsavas kioldds hatékonysagat (a termikus
aktivalashoz képest), és szinte a teljes Al,O; tartalmat oldatba lehet vinni. A szelektiv
savas kioldas a kaolinitfazis rendezetlen, jelentds mértékben deformalt és amorfizalt
részének az oldodasat eredményezi. A részleges amorfizacional a rosszul
kristalyosodott kaolinit, mig a teljes amorfizacional a jobban kristalyosodott kaolinit
szelektiv kioldasa bizonyult hatékonyabbnak. A savas kezeléssel eldallitott porusos
SiO2 a termikusan aktivaltéhoz hasonlé rendezetlen szerkezetet mutat, de a
mechanokémiai aktivalds esetén nagyobb fajlagos feliileti nanoporusos SiO:

képzddik, és a porustérfogat is nagyobb. [6]

A mechanokémiailag aktivalt kaolin puccolanos reaktivitisa

3. Az 0j kornyezetbarat kotdanyagok fejleszthetdségének vizsgalata céljabol részletesen
jellemeztiik a kaolinit mechanokémiai atalakulasanak puccolanos reaktivitasra gyakorolt
hatésat [7-9].
3A. A kaolinitra bevezettiik az amorfizaciofokot, mint hasznos jellemzot a szerkezet
leépiilésének leirdsdra és a kaolinit puccoldanos reaktivitdsanak predikciojara.
Igazoltuk, hogy az 6rlés eldrehaladtaval a kaolinit amorfizéacidja lassul, az aggregécio
¢s agglomeracio fokozodik, ami jelentds mértékben befolydsolja a puccolanos
reaktivitast. [7-9]
3B. Kimutattuk, hogy a megfeleld Orlési koriilményekkel aktivalt kaolinnal a
geopolimer kdtdanyag olyan nagy nyomoszilardsagat tudjuk elérni, ami meghaladja a

termikus aktivalassal elért legjobb szilardsagértéket [7].
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3C. Megallapitottuk, hogy a portlandcement kismértékii helyettesitése mellett a teljes
mértékben mechanokémiailag amorfizalt kaolinit a kereskedelmi metakaolinnal kb.
5%-kal jobban noveli meg a kotdanyag nyomoszilardsagat. A mechanokémiailag
amorfizalt kaolinit megnovekedett puccolanos reaktivitasa az aktivalas hatasara
keletkezett, 600 nm-nél kisebb méretli gombdlyded primer szemcsék nagy
mennyiségli reaktiv SiO2- és Al>Os-tartalmanak kdszonhetd. [8, 9]

3D. A mechanokémiai aktivalas a termikus aktivalasnal hatékonyabbnak bizonyult a
kaolin puccolanos reaktivitdsanak novelésére (a mechanokémiailag aktivalt kaolint a
geopolimer ¢és cement kotdanyagoknal is jol lehet alkalmazni a metakaolin helyett) 7,

8].

Az abraziv anyagok és az orlési paraméterek hatasa a kaolinit mechanokémiai
aktivalasara
4. A kaolinit mechanokémiai aktivalasaval kapcsolatban részletesen leirtuk az abraziv
inaktiv (kvarc) és puccolanosan aktiv (diatomafold, szilikapor és trassz) anyagok
adagoléasanak, valamint az Orlési paraméterek valtoztatasanak a hatasat [8, 10-12].
4A. Az abraziv inaktiv és puccoldnosan aktiv anyagok alkalmazéasara vonatkozdan
megallapitottuk, hogy ezeknek az anyagoknak az adagoldsa jelentés mértékben
miikddve felgyorsitjak az amorfizaciot [8, 10-12].
4B. Kimutattuk, hogy a puccolanos adalé¢kokkal torténd egylittes mechanokémiai
aktivalas a majdnem teljes, 90%-0s amorfizacios szinten a legkedvezébb nagy
reaktivitasu (a kereskedelmi metakaolinnal jobb) puccolanos cement-kiegészitdanya-
gok eldallitasara (jelentds mértékben csokkentett energiafelhaszndlas mellett). A 90%-
os amorfizacids szinten a kaolinit kristalyszerkezetében levéd O—H, Al-OH, Al-O-Si
¢s Si—O kotések nagymértékil felszakadéasaval és az OH csoportok gélvizzé torténd
atalakulasaval mar jelentds mennyiségli puccoldanosan aktiv SiOz és AlLOs képzddik,
mikdzben a keletkezett aggregatumok €s agglomeratumok elsddleges szemcséi kozotti
kotések erdssége kisebb lesz, mint a 100%-o0s amorfizacios szinten. [8]
4C. Megmutattuk, hogy a minta:6rlétest tomegarany €s a malomfordulatszdm nagy-
mértékben, mig a kiilonbdzd anyagu tégelyek és orldtestek hasznalata (bar veliik

jobban valtoztathatd az aktivalt minta mennyisége) alapvetéen nem befolyasolja a

crer
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befolyasolhatdé az aktivalds energiafelhasznalasa. Az egytégelyes helyett a
négytégelyes malom hasznalataval szamottevéen csokkentheté a kaolinit
hasznos adagoldsi aranyt, minta:0rldtest tomegaranyt és malomfordulatszamot,
amelynél a kb. 90%-o0s amorfizacidofoknal dsszességében 94%-os csokkenést tudtunk

elérni a kaolin mechanokémiai aktivalasadhoz sziikséges fajlagos energiaigényben. [12]

4.2. A kaolinit és halloysit szerkezetének modositasa interkalacioval
A kaolinit és halloysit kézvetlen interkalacioja

5. A kaolinit kozvetlen interkalacios Iépésénél, KAc, karbamid, AAc, DMSO, formamid
¢s NMF reagenseket hasznalva, eltérd kristalyosodottsagti kaolinitek és halloysit esetében
részletesen jellemeztik a hagyomanyos oldatos, az ujfajta mechanokémiai és
homogenizacids interkalacids modszerek alkalmazasat [13-24].
SA. A KAc reagens eset¢ben mindharom interkalacios modszert alkalmazva
megallapitottuk, hogy mindig 1,16 nm illetve 1,4 nm a vizmentes illetve viztartalmu
komplexnek tulajdonithatd bazislaptavolsag. Meghataroztuk a legjobb interkalaciéfok
elérésé¢hez hasznalhato interkalacidos modszert (mechanokémiai) €s paramétereket, de
az egyéb gyakorlati eldnyokkel biré homogenizacios interkalaciés modszert is
optimaltuk. [13-18]
5B. A karbamid reagens esetében kimutattuk, hogy a mechanokémiai moddszerrel
kiilonb6z6 kristalyosodottsagl kaoliniteknél is teljes (100%-o0s) interkalacidt lehet
elérni, mikdzben az oldatos moddszerrel csak részleges interkalacié érhetd el.
Megallapitottuk, hogy a mechanokémiai mddszer jobb hatékonysaga a kaolinrétegek
megnyilasanak, illetve a feliileti rosszul kristalyosodott réteg eltavolitdsdnak
koszonhetd. Az igy eldallitott, kisebb krisztallitmérettel rendelkez6 kaolinit-karbamid
komplexeknek azonban az oldatos médszerrel késziiltekénél jelentdsebb a szerkezeti
leépiilése. [19-21]
5C. Az AAc reagens esetében meghataroztuk, hogy szobahdmérsékleten az 1,4 nm-es
¢s 1,7 nm-es komplex interkalaciéfoka a pihentetési idével novekvd tendenciat mutat,
de mig az elébbi a hossza pihentetés elsé részében, addig az utdbbi a pihentetés egy
késobbi idOpontjdban van jelen. Bizonyitottuk, hogy az 1,7 nm-es komplex a tobblet-

viztartalom eltavolitasaval atalakithat6 az 1,4 nm-es komplexszé. Igazoltuk, hogy a
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0°C ala torténd hiités jelentds mértékben noveli az interkaldcid sebességét, az elérhetd
legnagyobb interkalacidéfokot, valamint csokkenti a halloysittartalomnak és a kaolinit
kristalyosodottsaganak interkalaciora gyakorolt hatasat. [22, 23]

5D. Igazoltuk, hogy a homogenizacios modszer a kaolinit karbamiddal, DMSO-val,
formamiddal és NMF-dal kialakithaté komplexeinek eléallitasanal is jol alkalmazhato.
Megallapitottuk, hogy a karbamid, DMSO és NMF interkalacidja erdteljesen fligg az
érlelési homérséklettdl, €s a mintdkat enyhén melegitve, a kiindulési keverékekkel
rovid 1do6 alatt teljes interkalaciot érhetiink el. [24]

5E. Osszességében bizonyitottuk, hogy az altalunk tovébbfejlesztett egyszeri és
koltségtakarékos homogenizacidos modszerrel a kiilonbozé kaolinitkomplexek
kozvetlen eldallitasa széles korben hatékonyan megvaldsithatd (nagy mennyiségeknél
1s), és ennek hasznalatadval kikiiszobolhetok az oldatos és mechanokémiai mddszerek

gyengeségei [17, 22-24].

A kaolinitkomplexek eloallitasa helyettesitéssel és ojtassal

6. A kaolinit masodik interkalacios 1€pésénél a hagyomanyos keveréses, valamint az

ujfajta szolvotermalis moédszer alkalmazéasaval meghataroztuk a kaolinit-metanol és

kaolinit-APTES komplexek eléallitasanak viszonyait [25-27].
6A. Megmutattuk, hogy a kaolinit-metanol és kaolinit-APTES komplexek eldallitasara
az altaldban hasznalt DMSO-val késziilt prekurzoron kiviil a karbamiddal késziilt is
jol hasznalhat6 [25-27].
6B. Megallapitottuk, hogy az 1,12 nm-es nedves metanolos komplexet 150°C-on
szaritva a bazislaptavolsag 0,83 nm-re csokken, a szaritott metoxilalt kaolinitkomplex
kémiai 0sszetételét az AlSi205(OH)3,7(OCH3)o3 képlettel le tudtuk irni, és kimutattuk,
hogy az metanollal egyszeriien ujrainterkalalhatdé az 1,12 nm-es komplexszé.
Meghatéaroztuk, hogy a metanolos komplex eldallitdsara a hagyomanyos keveréses
moddszernél sokkal hatékonyabb a rovidebb idejii szolvotermalis mddszer, ami a
kaolinit-karbamid prekurzor esetében tovabb egyszerlsithetd €s gyorsithato. [25, 26]
6C. A kaolinit-APTES komplex eldallitasanal igazoltuk, hogy a szolvotermalis és a
keveréses modszer hasznalataval a kaolinrétegek kdzotti térben szinte teljes mértékben
helyettesithetdk a DMSO vagy a karbamid molekuldi. Meghataroztuk, hogy a
szolvotermalis kezeléssel (mindkét helyettesités esetén) 0,9-1,0 nm bazislaptavolsaga

kaolinit-APTES komplex allithato eld, amelyben az ojtassal kapcsolodd6 APTES
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molekuladk egyetlen rétegben helyezkednek el. Igazoltuk, hogy a keveréses modszerrel
a karbamidos komplexbdl egyrétegli elrendezddésnek megfelelé kaolinit-APTES
komplex alakithato ki, mig a DMSO-val készitett komplexbdl az ~1,7 nm
bazislaptavolsagl pszeudo-kétrétegli kaolinit-APTES komplex is 1étrehozhato. [27]

Kaolinit-CTAC komplex és kaolinit-nanotekercsek eléallitasa

7. Részletesen tanulmanyoztuk a kaolinit-CTAC komplexek és kaolinit-nanotekercsek

eléallitasat, kiilonbozd prekurzorokkal jellemezve a kezelési 1épések paramétereinek

(vagy a lépések esetleges 0sszevonasanak) hatasat [26, 28, 29].
7A. Igazoltuk, hogy a CTAC-vel végzett kezelés utan a metoxilalt kaolinrétegek
exfoliacidja még nem kovetkezett be, €s megallapitottuk, hogy a stabil kaolinit-CTAC
komplex bazislaptavolsiga 3,82 nm, tovabba ennek elemi Osszetételét az
Al>Si,05(0OH)3 7(OCH3)03(CTAC)1,6(Me)16 képlet irja le [28].
7B. A kaolinit-CTAC komplex eldallitdsara karbamidos prekurzor hasznélataval
kidolgoztunk egy hatékony kétlépéses szolvotermalis eljarast, amelyben a kaolinit-
CTAC komplexet a prekurzor eldzetes metanolos kezelése nélkiil lehet kialakitani.
Meghatéroztuk azt is, hogy ez a kétlépéses eljaras a DMSO-val készitett prekurzornal
nem alkalmazhato, mivel 100°C-on a DMSO a karbamidnal nagyobb energiadkkal
kapcsolodik a kaolinrétegekhez. [26]
7C. Kimutattuk, hogy a kaolinit-karbamid, kaolinit-DMSO ¢és kaolinit-NMF
prekurzorokbol eléallitott nanotekercsek termelékenysége, valamint tombi kristalyos
¢s morfologiai tulajdonsagai elegendden jol hasonlitanak egymasra, és részletesen
leirtuk a kialakitott nanotekercsek tulajdonsagait (a nanotekercsek kozott teljesen
feltekeredett csovek, lemezes alakl, és meggorbiilt széli kristalyok is voltak, a
végtermékben 53-66% aranyban alakultak ki metoxilalt, 218-2287 nm hosszlisagu, 3-
8 nm falvastagsagu nanotekercsek, amelyek kiilsé illetve belsé atmérdje 22-75 nm
illetve 10-33 nm volt). Meghataroztuk, hogy az ezekbdl a kiillonb6zd prekurzorokbol
eléallitott nanotekercsek atlagos bazislaptavolsadga a rendezett kaoliniténél (0,72 nm)
nagyobb lett (0,761 nm-t61 0,896 nm-ig terjedden), €s az egyedi tekercsek faldban mért
értékek széles eloszlast mutatnak. A nanotekercsek dominans tengelyeként atlagosan
a b tengelyt azonositottuk, de egyes tekercsekben az a, vagy az a és b €s tengely kozotti

nem specifikus tengelyiranyok is eléfordultak. [29]
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